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研究成果の概要（和文）：　コンプトン散乱成分を利用したNaI（Tl）検出器in situ測定からの土壌中Cs-134,
137濃度深さ分布評価法を考案し検証した。また、常設放射線監視施設γ線波高分布からI-131、Xe-133を含む複
数の放射性核種濃度を評価する方法を開発し、茨城県中央部を対象に原発事故初期の大気中濃度を復元した。そ
の結果、詳細なプルーム内濃度分布と核種組成を把握した。
　ガス状（有機、無機）、粒子状I-131,132, Te-132対象の大気中動態モデルを開発し、大気中濃度実測データ
から放出時点の物理性状及び移流過程での沈着速度を推定し、放出号機及び移流経路と整合する結果を得た。

研究成果の概要（英文）：A method for estimating the depth profiles of Cs-134 and 137 utilizing the 
Compton scattering component was developed and validated. A method for estimating he atmospheric 
concentration of multiple nuclides including I-131 and Xe-133 from gamma-ray pulse height 
distributions was developed and was applied to the plumes observed at the central part of Ibaraki 
Prefecture at the early stage of the nuclear accident to obtain their concentrations and nuclide 
composition. 
  A model describing the atmospheric behavior of I-131, 132 and Te-132 was developed, in which 
gaseous-organic, gaseous-inorganic and particulate components are separately described with their 
interactions. The property of the nuclides on release and the deposition velocity during the 
atmospheric transport were obtained by applying this model to observed atmospheric concentration 
data

研究分野： 大気環境学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
　常時測定されているデータあるいは容易に測定可能なデータから従来より詳細な情報を得るための学術的な基
盤が作られた。これにより、現在でも内部被ばく評価で課題とされている福島原発事故初期の主要核種大気中濃
度データを拡充することができた。また、詳細なモデル化により、事故初期のプルーム動態に関してこれまでほ
とんど知見がなかった物理性状別の動態評価が可能となり、大気輸送モデルを用いた内部被ばく評価で必要な放
出時点の物理性状や輸送過程での乾性沈着に関するパラメータが評価された。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 福島原発事故では、大気中放出が継続している間の FP 核種を含むプルームの動態が把握でき
ず、事故影響が時間・空間的に急速に広がる中で適切なオフサイト対応が困難な状況であった。
また、現在でも I-131 による内部被ばく線量の再構築には大きな不確かさがある。これらの問題
点の主要因は、1)当時得られたデータ、特にプルーム飛来状況を把握できる実測の大気中濃度デ
ータの数が圧倒的に少ないことと、2)放出源に関する情報（核種、率、性状）が得られなかった
ことにある。事故後、線量率測定が目的の NaI(Tl)検出器を主とするモニタリングポスト等の設
備（以下、MP）の増設が進められているが、大気中濃度が得られない状況は残されている。 
 MP で主に用いられている NaI(Tl)検出器の波高分布は、エネルギー分解能は低いものの、核
種組成及び濃度の情報を潜在的に含んでいる。この観点から、代表者らは以前に福島原発事故の
影響を捉えた静岡県 MP データから FP 核種の地表面濃度の推定が可能であることを実証した。
また、茨城県 MP についても濃度推定の検討を行い、妨害要因のない理想的な MP については
NaI(Tl)波高分布から Xe-133, I-131,132,133, Te-132, Cs-134,136,137 の地表面濃度と大気中濃
度を分けて推定できる可能性を示すとともに、波高分布に対する大気中核種寄与(以下、CS)と地
表面上核種寄与（GS）の弁別および樹木等の MP 周辺地物の影響排除が課題であることを明ら
かにした。 
 
２．研究の目的 
本課題では、1)MP で実時間・オンラインで得られるγ線波高分布からの希ガス、ヨウ素、セ

シウム等の FP 核種の大気中濃度及び地表面濃度を推定する方法を確立することと、2)福島第一
原発事故初期のプルーム動態を多核種および核種の性状の観点から明らかにすることにより、
原子力環境防災上の課題に関する学術領域の基盤を構築・強化する。 
 
３．研究の方法 
（1）NaI(Tl)波高分布データからの濃度推定法の開発と検証に関し、a)福島県内の汚染環境下で
の NaI(Tl)波高分布データ取得、b)同地点での土壌採取による核種濃度深度分布の取得、c)光子
輸送計算による波高分布再現計算を主要手段として、NaI(Tl)波高分布データからの土壌中濃度
分布評価法の検討を実施する。また、大気中濃度推定での CS-GS 分離法の検討として、コンプト
ン散乱部分を利用する方法に加えて、プルーム通過による GS増分を勘案する方法を検討する。 
 
（2）福島第一原発事故初期（2011 年 3 月）主要プルームを対象として、a)茨城県内 MP 周辺環
境調査及び事故時データからの多核種大気中濃度を上記で開発する方法を用いて、未解析 MP を
対象に濃度を解析する。この解析は、内部被ばく評価およびモデル検証データとして重要視され
ているプルーム 2（3月 15 日）等の事故後数日間のプルームを主対象とし、茨城県中央部の濃度
未解析 MPいついて実施する。 
 
(3)本研究で得られる大気中濃度と既存データを総合的に解析し、プルーム中核種組成と性状を
含めた動態解析を行う。特に、内部被ばく寄与が大きく、大気中の物理・化学性状が複雑な放射
性ヨウ素(I-131、I-132 およびその親核種の Te-132)について、有機体（ガス状）、無機態（ガス
状および粒子状）に分けた動態評価と放出時の核種比および性状の評価が可能であるか、文献調
査による対象核種の性状変化に関する知見及びデータの集約にも続き、数値モデルを構築し大
気拡散計算との組み合わせにより検討する。 
 
４．研究成果 
(1) 地表面上放射能濃度及び土壌中深度分布の推定方法については、γ線の全吸収ピーク（直達
線）とコンプトン散乱部の計数率の比が、核種の土壌中深度分布に依存することを利用する方法
を考案した。この手法検証のための参照データ用とし
て、福島県内測定結果の解析では、採取した土壌試料
の Ge 半導体検出器によるγ線スペクトロメトリによ
る分析により、地表直下（重量深度 1-2 g cm-2）にピ
ークを持ち、概ね双曲線正割関数に従う Cs-134, 137
濃度分布を得た。土壌採取と同じ場所での NaI（Tl)
検出器 in-situ 測定で得た波高分布に対して本研究
の推定法を適用して濃度及び深度分布を評価した結
果、推定された濃度値は 20-30％（水平分布の不均一
性を考慮するとファクター2程度）で実測と一致する
こと、深さ方向の濃度減少を表す重量緩衝深度は約
35％の不確かさで推定できることが示された（図 1）。
また、水平一様を仮定する範囲の設定が推定精度に大
きな影響を与えることが示された。 
CS-GS 分離法については、これまでのコンプトン散

乱成分の計数率を用いた分離とプルーム通過前後の
計数率増加に基づく分離の両者を利用した方法を検

 
図 1 Cs-137 土壌中濃度分布の推定値

と実測値の比較例 



討し、両者を組み合わせた濃度評
価法を開発した。この方法によ
り、周辺に樹木等が存在してこれ
まで濃度推定ができなかった MP
に 対 し て も 、 Xe-133 、 I-
131,132,133 、 Te-132 、 Cs-
134,136,137 の濃度を推定でき
ることを確認した。 
 
(2)大気中放射性核種濃度の解析
では、上記の方法により、2011 年
3 月 15 日午前に茨城県を南下す
るプルーム（放出率が最大のプル
ーム）について、濃度推定済みの
MP6 局に加えて、周辺環境に問題
があり濃度評価ができていなか
った 15 局の濃度を新たに評価
し、以下の結果を得た。まず、同
日 5:00 に内陸部で I-131 濃度が
5.5 kBq m-3であることが示され、
これは数時間後の海岸部に見ら
れる従来研究で把握された最高
濃度 2-3 kBq m-3と比較して 2倍
程度である。また、3:00 以前のプルーム（前半部）とそれ以降のプ後半部の核種組成が明らか
に異なることが確認され、前半部に比べて後半部では対 I-131 放射能比では Xe-133 及び Te-132
が多いという特徴が見出された。 (表１及び図 2)、一時的に海岸部で評価下限値以下の低濃度
の空気塊が海側から短時間入り込んでいること等のプルームの時空間構造が明らかとなった。 
 これらの結果は原子放射線の影響に関する国連科学委員会（UNSCEAR）での福島原発事故内部
被ばく評価及び大気拡散モデル評価の基礎資料として要請を受けて提供するとともに、データ
セットとして公開した。 
 
(3)プルーム動態解析については、
まず、環境中にて親核種の壊変によ
る供給がない I-131 について、茨城
県東海村で測定された粒子状及び
ガス状 I-131 濃度を対象に、文献調
査の結果にも続き作成したモデル
による解析を行い、以下の大気中動
態の特徴を得た。大気中有機態ヨウ
素の消失過程は主に光り化学反応
であり、半日程度の時間ではほとん
ど変化せず、放出時点の濃度を維持
すること、無機のガス態と粒子態は
4，5時間でほぼ吸脱着平衡に達する
ことが、反応速度等の文献値を用い
たモデル計算で明らかとなった。こ
の結果は事故初期プルームの I-131
ガス/粒子比が事故サイト近傍を除きほぼ 1:1 であった測定事実と一貫性がある。また、この結
果から、環境中で得られた I-131 の粒子：ガス比（ガスは有機及び無機の両方を含む）から、放
出時点の 3態の放射能比が、有機態 0-10％、無機ガス状 60-80％、無機粒子状 20-30％と推定可
能であることが示された。 
 親核種が存在する I-132 については、測定された I-132 粒子割合、Te-132/I-132 放射能比、
I-132/I-131 比の実測データに基づき、上記 I-131 動態モデルを拡張したモデルを用いて、放出
時点での Te-132/I-132 放射能比及び大気輸送中の Te-132 沈着速度の推定可能性を検討した。
前述の 2011 年 3 月 15 日のプルーム 2 を対象として茨城県中央部での測定結果を用いた解析で
は、プルーム前半部は後半部と比べて放射能比及び沈着速度が有意に小さいことが明らかとな
った（図 4）。この結果は、プルーム前半部が放出が長時間継続した 1 号炉からの放出で主に海
上経路を経て茨城県中央部に達したことと（大気拡散計算を用いた解析結果：図 5）、プルーム
後半部の放出開始直後の 2 号炉からの放出で主に陸上を経由した後半部とに矛盾なく対応して
いる。 
これらの結果から、測定データが極めて限られている大気中放射性核種の濃度及びその他の

性状に関する情報を高度によりすることにより、より詳細な放出源情報および環境動態が議論
できることが示された。 

表 1 2011 年 3 月 11 日午前の茨城県中央部でのプルー
ム中核種放射能比（括弧内は幾何標準偏差） 

 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 2 MP データから推定されたプルーム 2 前半
（左）及び後半（右）の Xe-133/I-131 放射

plume 133Xe/131I 132Te/131I
P2A(1:00～3:00) 16.3(1.2) 0.63(1.4)
P2B(4:00～5:50) 41.7(1.2) 0.95(1.2)
P2C(6:00～9:00) 40.3(1.3) 1.02(1.2)

 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
図 3 大気中 I-132・Te-132 性状別動態モデルの概念

図。I-131 については、この図で上段の Te-132 部
分を含まない形である。 
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図 4  放出時点での Te-132/I-132 放射能比及び大気輸送中の Te-132 沈着速度の推定結果

（2011 年 3 月 15 日午前のプルーム 2、左：前半部、右後半部）。カラーコンターは、
測定値のばらつきを反映した推定値の相対確率を表し、黒丸が最尤推定値。 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 5 大気拡散モデルによるプルーム 2（2011 年 3 月 15 日午前）の Cs-137 大気中濃度

の計算結果 
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