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研究成果の概要（和文）：溶存態放射性Csに着目した調査研究により、水環境中の濃度形成に対する森林リター
からの溶脱やダム湖底質からの溶出の直接的寄与を明らかにした。一方で、農業用水による玄米中の放射性Cs濃
度への影響は確認出来なかった。また、広域モニタリングデータの収集と解析によって、河川水系でのCs-137分
配係数は水系によって異なるが時間的な変化傾向は認められないこと、河川水中の溶存態濃度形成に土地利用が
強く影響することを確認した。
これらから、中長期的な水環境における放射性Csモニタリングのあり方として、地点を合理的に絞りつつ、検出
下限値を0.01-0.1Bq/Lに設定した溶存態濃度測定の重要性が示唆された。

研究成果の概要（英文）：By the strategic monitoring research focusing on dissolved radiocesium 
(r-Cs) in the highly contaminated area by the Fukushima accident, it was clarified that the 
generation of dissolved Cs-137 in a water body  was directly caused by leaching from forest litter 
and elution from the bottom sediment in a dam lake. On the other hand, the effect of irrigation 
water on the r-Cs concentration in brawn rice was not clearly confirmed. The analysis based on the 
collected Cs-137 data widely measured in river waters in the affected area clarified that the 
distribution coefficient did not show a temporal trend although it showed a regional dependency. 
Additionally, land use type was found to be a control factor deciding the dissolved r-Cs 
concentration in a river.
These results suggest that measuring dissolved r-Cs by setting the detection low limit at 0.01 to 0.
1 Bq/L with reasonably narrowing the monitoring points is crucial as the mid- and long-term role of 
the monitoring in water environment.

研究分野： 環境工学

キーワード： モニタリング　モデリング　動態解析　放射性Cs　流出特性　溶出特性　生物移行

  ４版
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研究成果の学術的意義や社会的意義
生物生態系の長期的な放射能汚染に強く影響する溶存態放射性Csの環境中での生成機構を解明するとともや将来
予測に繋がる有用な科学的知見が得られた。これら知見を基に、中長期的な水環境行政における放射性Csモニタ
リングのあり方を示した。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
2011 年の福島第一原発の事故から 4 年が経過し、各研究機関や省庁・自治体により、多くの

地域・媒体中の放射性物質のモニタリングが行われてきた。申請者らは事故直後から環境中の
放射性物質のモニタリングを主導的に進めており、河川・ダム・森林・農地での環境挙動およ
び農作物への移行の実態、モニタリング技術開発に関して多数の成果を上げてきた。それらに
より放射性物質の環境挙動に関して多く知見が集積されつつあった。 
今回のような大規模な環境汚染に対するモニタリングは、環境動態評価、農作物や自然生態

系への移行特性と影響評価、さらには人健康リスク評価や汚染管理・対策を講じるための基盤
情報として重要である。しかし福島第一原発事故以降のモニタリングの実績を客観視すると、
初期対応や今後実施される研究・モニタリング計画立案に対する課題が顕在化していた。具体
的には、原発事故発生からの時間スケールは、放射性物質の環境中濃度レベルの変化から、①
初期②中期③長期の 3つのフェーズに大別される。各フェーズにおける目下の課題として、①
初期(直後～半年後)においては、事故当初の混乱もあり、動態評価のために必ずしも適切なデ
ータが取得出来なかった点、②中期(半年後～5 年後)においては、各機関のモニタリング対象
が重複する一方で、人健康リスクや生態系への移行特性の評価や汚染の今後の推移を把握する
上で、環境中の挙動に関して未解明な点も多く、研究対象の重点化が必要である点、③長期(5
年後以降)においては労力・コストの縮小に向けてモニタリングの効率化と集約化が必要である
点が挙げられた。 
 
２．研究の目的 
（１）溶存態やイオン交換態、有機態等の生物に利用され易い形態で存在する放射性 Cs（以下、
生物利用性 Cs）による、利水や生態系への移行に伴う人健康リスクの増加や環境汚染の長期化
が懸念される一方で、その挙動の定量評価が十分でない実態を鑑み、1)高線量山地域からの生
物利用性 Cs 流出特性の実態把握を行うとともに、2)底質からの溶出特性に着目したダム湖にお
ける生物利用性 Cs 挙動評価を行う。 
（２）福島第一原発事故由来の放射性 Csの農作物への移行実態把握と移行抑制対策の構築なら
びにその効果評価に資するデータ取得を可能とする、農地・ため池における戦略的モニタリン
グ手法の確立とその実施を行う。 
（３）今後の水環境行政に係る放射性 Csモニタリング地点を選定するための必須情報として、
河川水中の溶存態放射性 Cs 濃度を規定する環境因子の抽出を行う。 
（４）河川水中の放射性 Cs の形態別存在状況を示す指標である分配係数 Kd に着目して、本課
題参画機関ならびに学術論文等既発表データの収集解析によって、福島第一原発事故後の福島
県を主とする河川水系における Kdの時間的、空間的分布特性を明らかにする。 
（５）土地利用・地形・汚染密度を考慮した中長期的に重要なモニタリングポイント・項目・
手法を整理し、今後の 30年に必要な中長期的なモニタリングプラン作成に関する検討を行う。 
（６）原発事故後の初期時モニタリング・初期環境管理方法の提案に向けて、事故後の放射性
物質動態の再現計算を可能とするコンパートメントモデルを構築する。 
 

３．研究の方法 
（１）河川上流域における生物利用性 Csの挙動評価 
1）高線量山地域からの生物利用性 Cs 流出特性の実態把握 
福島県浜通り地方の太田川上流域（流域面積：20.2km2，森林率：98.5%）を対象として、水

文・濁度自動連続観測と、平水時を対象とした定期採水（月 1から 2回）、出水時の連続採水を
実施した。また、河川水質形成に寄与する発生源として、流域内斜面や河畔域において林内雨
（バルクサンプラー）や土壌水（ポーラスカップ：20cm 深、50cm 深、100cm 深）、湧水を月 1
回程度採取した。さらに、河畔域のリターと純水を用いた現地溶出実験によって、リターから
の溶脱成分を採取した。採水試料は、カートリッジフィルタ装置を用いたろ過(1.0μm)および
溶存態Cs-137の濃縮処理等の前処理を行い、Ge半導体検出器によって溶存態と懸濁態のCs-137
濃度を測定した。併せて、SS や DOC、各種無機イオン濃度の測定も行った。これら測定値を用
い、平水時の河川 DOC 濃度との相関解析や主成分分析と混合モデルを組み合せた発生源解析を
行い、リターが河川水の溶存態 Cs-137 濃度形成に及ぼす影響について検討を行った。 
2) ダム湖における生物利用性 Cs挙動評価 
ダム湖底質からの放射性 Cs 溶出試験を、2016 年 11 月に太田川水系横川ダムの湖心部におい

て、内径 11cm･高さ 58cm アクリルカラムによって複数採取した不撹乱柱状底質試料を用いて実
施した。実験開始直前に直上水を別途採取した現場湖水へ置換した後、直上水の水質を均一に
するため、スターラーによる連続撹拌を行った。溶出環境条件は、ダム湖心部湖底の酸素濃度･
水温環境を考慮して、嫌気･10℃, 嫌気･20℃, 好気･20℃の 3条件とし、嫌気環境は、恒温槽内
で簡易チャンバーに N2ガスを連続供給することで作成した。実験を開始後、1日, 3 日, 7 日, 14
日後に底質カラムを 1 本ずつ回収し、0.45μm 孔径のメンブレンフィルタで直上水のろ過を行
った。また、底質試料を表層から深さ 25cm まで N2雰囲気下で 1cm 刻みで水平にスライスし、
これを高速遠心分離機にかけて液相を抽出し、0.45μm フィルタでろ過することで間隙水を得
た。間隙水の成分として、主要無機イオン濃度および溶存態 Cs-137 濃度の測定を行った。あわ
せて固相の Cs-137 濃度鉛直分布を測定し、底質から直上水へ移動した Cs-137 量[Bq/m2]を底質



0-15 cm の Cs-137 インベントリで割ることで溶出量を基準化し、比較した。 
（２）農地・ため池における戦略的モニタリング 
福島第一原発事故により作付けが制限されている福島県請戸川水系を水源とする請戸川土地改
良区の農業用水に含まれる放射性 Csを形態別に調べるとともに、水田への出入りの定量化を図
り、水田内における放射性 Cs の動態を分析し、農地・農業用水に係わる中長期的なモニタリン
グ・対策の戦略に必要なデータを取りまとめた。 
（３）福島第一原発事故後のモニタリングデータの収集・整理 
1) 河川水中における溶存態 Cs-137 濃度規定因子の抽出 
環境省震災対応モニタリング地点から 66地点を選定して、流況や季節変動の影響を極力除く

ため、河川採水を 2017 年 8 月～9 月の平水時に集中的に行った。形態別 Cs-137 測定のための
前処理として、カートリッジフィルタ型装置を用いて、採水後速やかに固液分離および液相中
の Cs-137 を濃縮した。処理済みのカートリッジフィルタは実験室に持ち帰り、Ge 半導体検出
器に供して河川水中の溶存態の Cs-137 濃度を測定した。溶存態 Cs-137 濃度は集水域内の
Cs-137 沈着量と強い正の相関を示すことから、Cs-137 沈着量以外の要因を明らかにするために、
測定した溶存態 Cs-137 濃度を各採水地点に対応する集水域面積あたりの Cs-137 平均沈着量で
割ることで基準化し、これを「基準化溶存態 Cs-137 濃度」と定義した。この値を目的変数とし
て、流域における各土地利用の占める割合、土壌組成、および別途測定した共存溶存物濃度(Na+, 
K+, NH4

+, Ca2+, Mg2+, Cl-, SO4
2-, NO3

-, DOC)を説明変数の候補とした重回帰分析を行った。 
2) 原発事故後の Cs-137 の分配係数 Kd 時空間分布特性評価 
本課題参画機関を含む国内外の研究機関が、学術誌ならびに報告書に公開した福島第一原発事
故後の福島県内の150地点の河川水中の溶存態ならびに懸濁態のCs-137 濃度データを収集し、
懸濁態濃度（Bq/kg）を溶存態濃度（Bq/L）で割ることで分配係数 Kd（L/kg）を算定した。算
定された Kd 値については、河川水採取時期や河川水系について整理し、統計解析を行った。ま
た、上記（３）の測定結果を活用し、Kdに対する河川水中の水質項目の影響について検討する
ため、Kd 値を目的変数とし、電気伝導度や pH、共存溶存物濃度(Na+, K+, NH4

+, Ca2+, Mg2+, Cl-, 
SO4

2-, NO3
-, 溶存有機炭素)を説明変数とする単回帰ならびに重回帰分析を行った。 

（４）上記（１）から（３）の結果を踏まえ、環境省が実施している現行の震災対応モニタリ
ングをベースに、被災地の河川における放射性 Csモニタリングのあり方について、汚染の実態
と推移から生じるニーズとモニタリングに係るコストの両面から検討し、モニタリングプラン
作成のための検討方法を提案した。 
（５）森林生態系内での放射性 Cs循環特性を再現する数値モデル“FoRothCs”の開発と改良を
進めるとともに、近似ベイズ計算による予測精度改善とパラメータ推定を実施する。また、上
記（１）の実験結果を基に、ダム湖底質からの放射性 Cs 溶出特性を再現する一次元動態モデル
の構築と再現性を検討した。 
 
４．研究成果 
(1) 河川上流域における生物利用性 Cs の挙動評価 
1）高線量山地域からの生物利用性 Cs 流出特性の実態把握 
平水時における河川水の DOC 濃度と溶存態 Cs-137 濃度の関係は、調査期間全体でも有意な正

の相関（R2=0.22, p<0.01）が確認されたが、年度別に見た場合、さらに明確であった（14 年
度：R2=0.66, p<0.001；15 年度：R2=0.70, p<0.001，15 年度：R2=0.17,p<0.005）。また、回帰
直線の傾きは、14 年度に比べ 15 年度以降では明らかに低下した。リターからの溶脱成分は、
森林河川水の DOC 濃度形成に寄与していることから、DOC 濃度と溶存態 Cs-137 濃度が正の相関
関係にあることは、河川水の溶存態 Cs-137 に対するリター溶脱成分の寄与も示唆される。一方、
その寄与は時間と共に小さくなることも示唆された。次いで、採取した全試料を対象とした主
成分分析を、9 つの水質項目（DOC, Cl-, NO3

-, SO4
2-, Ca2+, Mg2+, K+, Na+, Si）測定値を用い、

主成分の採用条件を累積寄与率 70%以上、固有値 1 以上として、実施した。上記条件を満たし
た第 1、第 2 主成分までの各得点をプロットしたところ、対象河川の水質を形成する発生源と
して、湧水（地下水、溶存態 Cs-137：0.01Bq/L 未満）、河畔域土壌水（同：0.1Bq/L 未満）、さ
らにはリターからの溶脱成分（同：0.24-3.7Bq/L）の 3つが推定された。さらに、この 3つの
発生源と河川水の主成分得点を用いた発生源解析（各発生源の寄与率を未知数とした 3元連立
方程式の解法）を出水イベントへ適用した。その結果、出水ピーク周辺でもリター溶脱成分の
寄与は 30～40%あり、出水時の溶存態 Cs-137 濃度の増加に対するリター溶脱成分の直接的な関
与が強く示唆された。 

2）ダム湖における生物利用性 Cs挙動評価 
 全ての試験区において、間隙水の Cs-137 濃度は直上水より高く、また深さ方向に高くなる傾
向が見られたことから、間隙水から直上水へ濃度拡散による移動が生じていたことがわかった。
酸素条件で比較すると、間隙水の Cs-137 濃度は好気系より嫌気系で高く、温度条件では 10℃
より 20℃で濃度が高いという結果が得られた。また、嫌気･20℃条件では溶出日数が長いほど
濃度が高くなる傾向が見られた。以上の傾向は NH4

+についても同様であったことから、間隙水
中では溶存態 Cs-137 と NH4

+が類似の挙動を示すことが示唆された。また、底質から直上水に移
動した溶存態 Cs-137 の量は、いずれの条件でも溶出日数に対して増加し、溶出速度は、間隙水
中の溶存態濃度と同様に、好気系より嫌気系で大きく、嫌気系では 10℃より 20℃条件で大きか



った。 
底質間隙水中の Cs-137 濃度を規定する要因として、主に底質中有機物の微生物分解による

Cs-137 の可溶化と、土壌鉱物中の Cs-137 の吸脱着反応が想定され、実際の底質中ではこれら
のプロセスが複合的に生じている。本実験の結果をダム湖の現場現象に敷衍すると、夏場では
湖底水温が上昇することで微生物活性が高まることで、NH4

+とともに溶存態 Cs-137 の生成が促
進される。さらに有機物分解に伴う貧酸素環境の形成が底層水の硝化阻害をもたらし、これに
より蓄積した NH4

+が、Cs-137 の固相からの脱離や、固相への再吸着を阻害することで底層水の
溶存態濃度の上昇をもたらすことが示唆された。 
（２）農地・ため池における戦略的モニタリング 
これまで調査を行った河川や農業用水では、すべての地点において、水中の SS濃度と懸濁態

Cs-137 濃度には、濁度と同様に地点毎に強い相関が認められた。また、平成 29年度より大柿
ダムから幹線用水路へ通水が始まることから、大柿ダムから供給される用水は、請戸川水系の
一部の河川水に混入するため、農業者からは河川水中の Cs-137 濃度の上昇が懸念されていたが、
大柿ダムから供給される用水路の用水中の Cs-137 の平均濃度（平水時）は約 0.22Bq/L であり、
既に営農を行っている南相馬市内の農業用水中の濃度（不検出又は 0.2〜0.7Bq/L）と同程度で
あった。また、平成29年度から大柿ダム由来の用水が混入する河川において、河川水中のCs-137
濃度は、平成 28 年度と比べても大きな上昇は見られず、大柿ダムからの明らかな通水の影響は
認められなかった。 
用水中の Cs-137 は、主に懸濁態であり、降雨時には局所的に濃度が上昇したが、農業者は降

雨時には基本的に水田への灌漑を行わないため、営農への影響は少ないと考えられた。一方、
用水中の溶存態 Cs-137 濃度は、濃度が高まる傾向にある降雨時においても濃度変化は小さく、
懸濁態と比べると濃度は格段に低く、時間とともに減少傾向であった。 
水田内に流入した用水に関しては、水口周辺の田面水中の Cs-137 濃度が高く、水尻に向かっ

て減少傾向がみられ、用水由来の Cs-137 は水口付近を中心に蓄積されると考えられた。しかし、
対象水田に農業用水を通じて流入した Cs-137 の総量は、約 300（Bq/m2/年）以下であり、水田
内に存在する除染後の Cs-137 存在量に対して少なく、生産された玄米中の Cs-137 濃度が、食
品中の放射性 Csの基準値(100Bq/kg)の数%程度であったことから、農業用水による玄米中の
Cs-137 濃度への影響は認められないことが示された。 
これまで福島県営農再開支援事業で進めてきた吸収抑制対策としてのカリ施用が有効である

と言えるが、今後吸収抑制対策の見直しや、避難指示区域内の農業用水中の Cs-137 濃度レベル
を考慮すると、復興庁が解散する 2020 年度以降においても、公的機関による技術的、財政的支
援を含む継続的に農業用水中の Cs-137 の中長期的モニタリングが必要であることが示された。 
（３）福島第一原発事故後のモニタリングデータの収集・整理 
1) 河川水中における溶存態 Cs-137 濃度規定因子の抽出 
河川水中の溶存態Cs-137濃度は、Cs-137沈着量の多い原発近傍地域で高い傾向が見られたが、

基準化溶存態 Cs-137 濃度は特に千葉県や茨城県で高い傾向が見られた。また重回帰分析の結果、
全変数モデルでは p値が最も低い変数として建物用地の割合が選択されたことから、これが溶
存態 Cs-137 濃度の最重要因子であることが示された。都市域で溶存態 Cs-137 濃度が高い要因
の一つとして、建物用地の割合と電気伝導度に有意な正の相関が見られたことから、高イオン
強度の水質下で溶存態 Cs-137 の懸濁粒子への吸着阻害が考えられる。しかし、GIS モデル（建
物用地を説明変数に含む）は再現性が高かった(R2=0.61)のに対し、水質モデルは特に都市域に
おける基準化溶存態 Cs-137 濃度を大きく過小評価したことから(R2=0.54)、都市域に特有な
Cs-137 のソースが溶存態 Cs-137 濃度の形成に大きく影響している可能性が示唆された。 
2) 原発事故後の Cs-137 の分配係数 Kd の時空間分布特性 
福島第一原発事故直後から 7年余り経過する過程で、福島県全体あるいは、阿武隈川水系と

浜通り地方の河川に区分した場合でも、河川水中の Kd値は大きなばらつきを生じる一方で、有
意な時間変化は確認できなかった。一方で、阿武隈川本流、阿武隈川支流、浜通り地方河川に
区分して Kd 値を整理したとき、地域間で有意な差が確認できた。具体的には、他の 2地域に比
べ阿武隈川支流において Kd 値は有意に高い結果が得られた。また、いくつかの河川（真野川、
太田川）については、河川水中の SS濃度の増加によって Kd値が有意に減少すること確認され
た。さらに、東日本広域 66 河川を対象とした河川水中の主要水質項目と Kd値との関係につい
ては、いずれも両対数グラフ上で Kd値と負の相関を示したが、特に電気伝導度との間に最も強
い相関があり（R=0.54）、次いで NH4

+ (R=0.49)、SS（R=0.46）の順となった。また、電気伝導
度と多重共線性を有する水質項目を除いた主要水質項目を説明変数とした重回帰分析の結果は、
電気伝導度のみが有意な説明変数であることが確認された（t-value=-2.8, p=0.01）。これらか
ら、河川流下過程における河川水中のイオン強度が、懸濁態あるいは河床堆積物における放射
性 Cs の吸脱着過程に影響を及ぼしていることが示唆された。 
（４）水環境における中長期的な放射性 Csモニタリングプランの提案 
福島第一原発事故後の放射性 Cs の農作物や淡水生態系への移行に係る知見の収集と整理を

踏まえ、水環境モニタリングにおける放射性 Cs濃度の検出下限値を現行の 1.0Bq/L から引き下
げ、0.01 から 0.1Bq/L に設定することが望ましい旨提示した。さらに、中長期的な水環境モニ
タリングにおける地点選定方法として、上記（４）成果を基に、既存のモニリング地点を地域
区分（行政区単位もしくは河川水系単位）ごとにグループ化し、利水や親水、水産等の社会的



ニーズを踏まえ候補地点を抽出するとともに、測定頻度や検出下限値等のモニタリング条件に
基づく費用見積と予算規模との兼ね合いから決定される地点数を導出し、両者を適切に調整す
ることで最適なモニタリング地点の選定を提案した。 
（５）コンパートメントモデルの構築と適用 
１）森林生態系モデル” FoRothCs”の構築と改良 
林業生産モデルと土壌炭素分解モデルをベースとし、各種放射性 Csの移行プロセスをモデル

化して、各要素の濃度やインベントリを予測するモデルを作成した。バイオマス生産モデルに
は、自己間引き効果を考慮した人工林動態モデルを利用し、施業と放射線 Cs 動態をリンクして
バイオマス（炭素）ベースでの物質循環を再現することによって、間伐等の人為要因を定量的
に評価できるようにした。さらに、事故から 7年が経過し、森林生態系における Cs-137 動態の
時系列データが利用できるようになりつつあったことから、近似ベイズ計算を用いて、観測デ
ータに計算結果をフィットさせることによって FoRothCs モデルの Cs-137 移行プロセスに関連
するパラメータの推定し、また予測精度の改善を試みた。その結果、予測精度の向上とともに、
実測では把握することの困難な、樹木根からの Cs-137 吸収速度等のパラメータを間接的に推定
することが可能となった。 
2)ダム湖底質からの放射性 Cs 溶出モデルの構築 
 既往の知見を整理したうえで、他の物質（懸濁粒子、有機物、溶存酸素、窒素化合物等）と
の相互作用を踏まえた底質モデルを構築し、上記（１）の 2)に示した横川ダム湖底質カラム溶
出試験悔過を用いて、モデルパラメータの設定および再現性を検討した。その結果、鉛直拡散
係数が底泥直上水中の Cs-137 濃度や溶出速度に及ぼす影響が大きいことが確認された。また温
度に応じて底質中の有機炭素分解速度を変化させることで、間隙水中の NH4

+濃度および Cs-137
濃度の再現性が向上することを確認した。さらに、好気、嫌気いずれの条件においても、間隙
水ならびに底泥直上水、溶出速度のいずれについても Cs-137 濃度が概ね再現できることが確認
された。 
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