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研究成果の概要（和文）：降水中に含まれるラドン壊変核種の濃度を高い時間分解能での測定を実施し、その結果得ら
れた降水強度の変化に追随して変化する濃度変化の特徴用いて、大気中放射性核種の降水による除去の速度を降水強度
の関数として定式化した。この除去速度を用いた再現計算により、降水中濃度の時間変化をこれまでにない高い精度で
再現できることを示した。
また、モニタリング設備で得られる線量率の時間変化及びガンマ線スペクトルの情報から降水で沈着した放射性核種の
地面上濃度を推定する方法を開発した。

研究成果の概要（英文）：A series of measurements were carried out for concentrations of radon decay 
products in rain water with a high time resolution. Temporal variations in the measured concentration, 
which followed the variation in rain intensity, were analyzed to formulate the washout coefficient of 
air-borne radionuclides as a function of rain intensity. It was demonstrated that the temporal variations 
in concentration in rain water were reproduced with a very high accuracy by using the proposed formula.
Methods for estimating surface concentrations of deposited radionuclides from temporal change in dose 
rate and from gamma-ray spectral information provided from monitoring installations were developed.

研究分野：環境放射能、環境影響評価
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１．研究開始当初の背景 
 福島第一原子力発電所事故の環境影響は、
主に放射性物質の大気放出率の時間経過が
十分把握されていないこと、事故時のモニタ
リング情報が限られていること等により、事
故当初から研究開始当初に至るまで、特に事
故後では測定することができない大気中濃
度を含めて、環境影響の時間経過が十分に把
握されていなかった。 
 その最大の要因はプラントの情報から大
気中への放出率が十分な精度で評価するこ
とができないことによる。一方、環境中のモ
ニタリングデータから推定できる可能性が
あり、実際に研究代表者らが行ったヨウ素
131 およびセシウム 137 についての推定結果
が当時唯一の包括的な放出率推定値として
国際的に広く使用されたが、推定精度の改善
の必要性があることが指摘されていた。誤差
の主要因は、推定に用いた大気拡散モデルの
計算精度、特に降水による沈着過程の計算精
度に限界があることと、環境中の測定値の数
（時間的および空間的密度）が必ずしも十分
でないことと認識されていた。 
 
２．研究の目的 
 本研究で対象とする環境中での放射性核
種の移行と、モニタリングにより測定される
γ線の発生源及び伝達過程の模式図を図１
に示す。 
 

図１ 本研究で対象とする現象の模式図 
 
（1）ラドン壊変核種沈着の測定とモデル化 
 降水中には天然放射性核種で大気中に存
在するラドン 222の壊変で生じる核種である
鉛 214 およびビスマス 214 が含まれている。
これらの核種の濃度を連続測定することに
より、湿性沈着モデル化で不可欠な放射性エ
アロゾル粒子の雲粒取り込みおよび雨水形
成の時間定数を決定する。これにより、これ
までファクター2 から 5 程度の大きな不確か
さがあり、今回の福島事故評価でも誤差要因
となった沈着に関するパラ-メタ（主に、雲
水量および雨水量の関数としての大気から
の除去速度、洗浄係数とも呼ばれる）の精度
向上を行う。 
 
（2）線量率・ガンマ線波高分布からの沈着
核種濃度推定法の開発 
 モニタリングポスト等モニタリング設備
（以下、MP）の周りのガンマ線伝達に影響を

与える地表面形状や流出等の周辺特性が既
知であれば、沈着核種の地表面濃度の推定は
比較的容易であるが、個々の MP での周辺特
性把握は多大な時間を要する。本研究では降
水に伴うラドン壊変核種沈着による線量率
変動から、周辺特性が反映された沈着核種濃
度と線量率の関係を個々の MP について決定
するために必要な MP 周辺環境の把握方法を
検討し、MPの線量率および波高分布から核種
毎の沈着量および降水中濃度の評価を可能
とすることを目指す。 
 
３．研究の方法 
 降水を自動的に採取して NaI（Tl）検出器
により壊変核種の降水中濃度を測定するた
めの既存の測定器に、鉛によるバックグラウ
ンド γ 線遮蔽の強化と、測定精度向上のた
めの検出器大型化の改良を施し、15分毎の高
い時間分解能での濃度測定を 2013年 12月～
2014 年 12 月の期間に実施した。その結果、
濃度が低いことにより測定精度が悪い理由
で解析対象外とした事例を除いて、合計で 37
個の降水事例について濃度データを取得し、
さらにその中から東アジア域長距離を対象
とした大気拡散シミュレーション計算等の
解析により上空ラドン濃度の変化が小さい
と考えられる事例（5 個）を後述する沈着過
程モデル化のための詳細解析対象として選
択した。さらに、過去の測定データの再解析
を進め、2004 年 12 月～2006 年 12 月に測定
された 81 事例から同様の基準で 6 事例を選
択し、詳細解析の対象とした。 
 モデル化においては、ラドン壊変核種が空
気相、雲粒相および落下雨滴相として存在す
るとし、各相の存在量の時間変化を記述する
モデルを構築し、相間での移行速度を上記の
測定データから定式化することを試みた。そ
の際に,ラドン壊変核種の雲粒相から落下雨
滴相への移行速度（大気からの除去速度に相
当）は、雲水の降水への水の質量の移行速度
（降水強度に相当）に強く依存すると考えら
れるため、降水強度の簡単な関数となること
を想定した。 
 
（2）線量率・ガンマ線波高分布からの沈着
核種濃度推定法の開発 
①濃度推定においては、空間線量率およびガ
ンマ線波高分布が常時測定されている原子
力施設周辺の既存 MP の測定結果を利用する
こととし、主に静岡県内の MP データを主対
象として線量率変動および MP 間差異の要因
検討を行った。これらの検討では、大気中ラ
ドン濃度の連続測定及び可搬型高純度ゲル
マニウム検出器による天然放射性核種濃度
分布の現地測定を行った。 
 
②降水により沈着したラドン壊変核種の地
面上濃度を推定する方法として、線量率デー
タしか得られていない場合を想定した線量
率の時間変化から鉛 214とビスマス 214の地



面上放射能濃度を核種別に推定する手法と、
ガンマ線波高分布の上記核種の光電ピーク
部の計数率実測値と詳細な光子輸送計算で
計算した計数率を比較することで波高分布
測定値から放射能濃度を核種別に推定する
手法を考案した。 
 
③MP 周囲に沈着した核種の一部は雨水の流
出に伴って流出し、他の一部は土壌中に浸透
することにより、濃度推定に影響を与えるた
め、流出および浸透特性の把握方法の検討と、
MP 測定値から放射能濃度を推定する際に MP
周囲の幾何学的構造および流出・浸透特性の
考慮が濃度推定値に与える影響の大きさの
検討を行った。 
 
４．研究成果 
（1）ラドン壊変核種沈着の測定とモデル化 
 降水除去過程 
測定された降水中濃度は、上空ラドン濃度

に依存することから降水事象毎のばらつき
が大きいものの、降水初期および降水強度が
弱い範囲で降水強度に正の相関を持つこと
が示された（図２）。これは、これまで降水
強度への負の依存性（希釈効果）があるとさ
れていたことに反しており、高い時分解能で
の測定により新たに見出された特徴である。
本研究の結果では、降水強度が強い場合ある
いは降水継続時間が長い場合は、降水強度と
の相間が明瞭に見られないか、これまでと同
様に負の相関があることも指摘され、これま
での研究で行われてきた濃度と降水強度の
関係を単純な相間関係で把握することが必
ずしも適切でないことが指摘された。 

図２ 測定された降水中ラドン壊変核種放
射能濃度と降水強度の関係 
 

 沈着過程のモデル化では、ラドン壊変核種
核種の雲粒相から落下雨滴相への除去速度
が降水強度のべき乗で表されると仮定して、
測定された降水中濃度の時間変化の再現性
が最良となる関数形を決定した。その結果、
詳細解析対象事例について、べき数が 0.8～
1.2 と評価された。図３にこの洗浄係数を用
いたモデルによる降水中濃度時間変化の計
算結果の例を示す。この計算結果は、実測値
をこれまでになく極めて良好に再現するこ
とを示しており、他の事例でも同様の結果が
得られた。このモデルを用いた沈着過程の解

析結果により、除去効率が降水強度と正の相
関あることにより、降水初期には降水強度の
変動と連動した濃度の時間変化が生じるこ
と、ある程度降水が継続した後では雲粒相の
ラドン壊変核種が減少して降水強度の増加
により除去効率が増加しても降水中濃度が
増加しないこと、さらに、降水強度が特に強
い場合は降水により除去される核種の量が
ラドンからの壊変量とほぼ等しくなり、降水
強度が強いほど濃度が低くなる（希釈効果）
が生じることが示された。 
 本研究で得られたこれらの成果は、大気中
放射性物質の降水による沈着過程に関する
これまでの矛盾点に対して、野外測定とモデ
ルを用いた詳細解析により明快な解釈を新
たに与え、加えて沈着過程評価の高精度化を
実現したものである。 

 
図３ 降水中ラドン壊変核種放射能濃度の
測定値とモデル計算値の比較 
 
（2）線量率・ガンマ線波高分布からの沈着
核種濃度推定法の開発 
① 線量率変動および MP間差異の要因検討 
 静岡県内の MP では、無降雨時の線量率は
地点間で最大 15 nGy h−1の差が見られた。現
場測定によって得られた各 MP の土壌中放射
能濃度と無降雨時の MS 測定値の対応関係を
検討した結果、無降雨時の MP 測定値の MS間
の差異は、周囲に高い建物が存在しない場合、
概ね周囲の土壌中放射能濃度の差異によっ
て生じることを確認した。 
 大気中ラドン濃度の測定により、無降雨時
の線量率と大気中ラドン濃度に強い正の相
関が見られ、無降雨時の線量率変動の主な原
因は大気中ラドン濃度の変動であることが
示された。本研究の測定では、大気中ラドン
濃度の最大値は 25 Bq m−3 であり、その時の
ラドン壊変生成物からの線量率寄与は約 3.3 
nGy h−1であった(図４)。 
 静岡県内の比較的近接して設置されてい
る MP では、降雨時の線量率上昇値の平均値
は約 10 nGy h−1であり、地点間で最大 3 nGy h−1

の差が見られた。周辺の地表面形態がアスフ
ァルト、コンクリートなどで舗装されている
か周囲に高い構造物が存在する地点で線量
率上昇値が小さいこと、地表面形態が砂地で
あり、周囲に構造物が無い開けた地点で線量
率上昇値が大きいこと、さらに MP が高い樹



木で覆われている地点では線量率上昇値が
大きい傾向が見られ、線量率上昇値の MP 間
の差異が周辺環境の差異に起因しているこ
とを明らかにした。 

図４ 線量率と大気中ラドン濃度の関係 
 
② 地面上濃度推定法の開発 
 ラドン壊変核種の降水による沈着で生じ
る線量率変動から鉛 214 およびビスマス 214
の濃度を個々に求める方法として、降水終了
後の減衰傾向が両核種の濃度比により異な
ることを利用する方法を考案した。この方法
では、地表面を構成する面要素上の各核種の
線量率寄与を減衰及びビルドアップを考慮
したガンマ線伝達式により計算し、それを全
ての面要素について積算する方法（点減衰核
積分法）を用いて、降水終了後の線量率変化
を計算した場合、図５に示すようにビスマス
214 の寄与が相対的に大きい場合は単純な減
衰傾向を示すのに対して、鉛 214の寄与が相
対的に大きい場合は肩を持つ減衰傾向とな
るため、実測を最も良く再現する核種比を決
定でき、ガンマ線波高分布が得られていない
地点でも各種別濃度推定が可能であること
が示された。 

図５ 降水に伴う線量率増加分が降水停止
後に減衰する傾向が降水停止時の核種比に
依存することを示す計算結果 
 
 ガンマ線波高分布が測定されている場合
を対象とした地面上濃度推定では、対象核種
の主要光電ピークの計数率の実測値と計算
値の差が最少となる濃度を最少とする濃度
を推定する方法とし、光子輸送計算による単
位濃度当たりの計数率を予め計算し、その計
算では線源と検出器を入れ替える方法で短

い時間でより精度の高い計算結果を得られ
ることを確認した。 
 
③ 流出および浸透特性の把握方法の検討 
降雨後の線量率上昇値の減衰傾向から推

定したラドン壊変生成物の地面上放射能濃
度の MP間の差異を利用して、各 MPの流出・
浸透特性（流出割合及び残存割合）を合理的
に推定可能か検討した。推定した流出特性は
雨水の流出のしやすい凹凸の少ない地表面
で小さく、さらに対象とした MP 周囲の土壌
が砂質で類似していたことにより、浸透特性
は MP間で大きな違いが見られないことから、
本手法で推定した流出・浸透特性は MP 周辺
環境と矛盾しないと結論づけられた。 
濃度推定値を流出・浸透特性の考慮の有無

で比較し、放射性物質の流出および浸透の考
慮が線量率を用いて推定した放射能濃度に
与える影響の大きさを評価した結果、近接し
た複数の MP の測定結果を用いることにより
流出・浸透特性の把握が可能であることが見
いだされ、本研究の対象とした MP では、濃
度推定値は流出を考慮しなければ最大で約
40％、浸透を考慮しなければ最大で約 30％小
さく計算されることを示した。また、波高分
布から濃度を推定する方法においては、周囲
に高い建物が近接して存在する場合（市街地
の特徴が強い場合）は、光子輸送計算での建
物の考慮しない場合比べて地面上濃度が半
分程度に過小に推定されること、その過小評
価の程度は周囲の建物の密度が高いほど強
いことが示された。 
以上の成果は、線量率のみが得られている

場合及び波高分布も得られている場合のい
ずれにおいても降水により沈着した天然放
射性核種の地面上濃度を合理的に推定でき
る方法を提示し、その推定の誤差要因を定量
的に評価したものであり、原子力事故時の人
工放射性核種の濃度推定にも応用できるも
のである。 
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