
弘前大学・被ばく医療総合研究所・准教授

科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

１１１０１

基盤研究(B)（一般）

2020～2018

生物硬組織を指標とした原発事故直後の河川水中の生物利用性Cs-137の復元

Reconstruction of bioavailable Cs-137 activity concentration just after the 
FDNPP accident using hard tissues memory as a proxy

６０４４７３８１研究者番号：

田副　博文（Tazoe, Hirofumi）

研究期間：

１８Ｈ０３３８３

年 月 日現在  ４   ６ ２３

円    13,500,000

研究成果の概要（和文）：福島第一原発事故直後の過渡期には，放射性核種の河川生態系への移行プロセスはそ
の後の変遷と比べ量・質共に桁違いに大きく，多大なる影響を及ぼす．事故直後1ヶ月間で生物利用性の高い溶
存態・移行性粒子態Cs-137が河川環境中でのどのように変遷していたかを明らかにするため、カワシンジュガイ
の貝殻を用いた復元を試みた．その結果、震災後の１カ月の期間内にSr-90およびI-129ともに震災前に対して
500倍以上の濃度増加があった。また5月以降に比べても10倍以上の濃度増加に相当し、事故直後の過渡期に水溶
性および有機体成分として多くの放射性Csが河川へと流入したことを示した．

研究成果の概要（英文）：During the transitional period immediately after the Fukushima Daiichi 
Nuclear Power Plant accident, the transfer process of radionuclides to the river ecosystem is orders
 of magnitude larger than the subsequent state, and has a tremendous impact on biota. In order to 
clarify how the highly bioavailable dissolved and mobile particle-form Cs-137 changed in the river 
environment during the first month immediately after the accident, we attempted to reconstruct the 
river environment using the shells of the Japanese mussel. The results showed that within one month 
after the earthquake, the concentrations of both Sr-90 and I-129 increased more than 500-fold 
compared to the pre-earthquake levels. The results also indicate that a large amount of radioactive 
Cs flowed into the river as water-soluble and organic components during the transitional period 
immediately after the accident.

研究分野：分析化学

キーワード： セシウム　河川　ストロンチウムー９０　ヨウ素－１２９

  ３版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
河川環境下で生息する生物にとって，河川水から溶存態として直接的に，あるいは移行性の高い有機態から食物
網を通じて間接的に生体内へ取り込まれる放射性セシウムの動態に関する事故直後の情報が欠損している．事故
直後の放射性セシウムの変遷は，詳細観測開始後の数か月から数年単位の変動から遡って予測されたものであ
り，過渡的な特性を反映させることは困難である．事故直後の動態を解明することで，今後，原子力関連施設で
の事故が再発してしまった際にも，河川環境に生息する生物への影響評価，さらには災害時の飲用水確保の対策
としても有益な知見を与える．

※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、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 

2011年 3月に発生した東京電力福島第一原子力発電所事故に伴い、原子炉内から放出された
放射性セシウム（137Cs）の約 20％に相当する 2～2.9 ×1015ベクレル(PBq)が福島県を中心とし
た陸域に沈着した[1]．森林の植物表面や土壌表層のリター層（未分解の落ち葉・枝・樹皮など）
へと沈着した放射性セシウムは、徐々に移行性の低い鉱物粒子へと捕獲され、不溶性粒子態とな
る．ここまでの過渡期には、溶存態や有機物と弱く結合した移行性の 137Csが多く、地下水や河
川水にも高い割合で存在していたと考えられる．陸域へ沈着した 137Csの一部は河川を通じて輸
送され、汚染度の低かった下流地域や海洋へと輸送されている．増水時の粒子態成分が 137Cs流
出の支配的要因であり，溶存態成分としての寄与は少ないことが報告されている[2-4]．しかし，
河川環境下で生息する生物にとって，不溶性の高い土壌粒子に結合した 137Csよりも極めて重要
な河川水から溶存態として直接的に，あるいは移行性の高い有機態から食物網を通じて間接的
に生体内へ取り込まれる 137Csの動態に関する事故直後の情報が欠損している． 

2011 年 3 月・4月期は，野外調査のための人員・資材の確保などを十分とは言えない状況で
あり，詳細な形態別の調査は実施されていなかった．そのため，震災直後からの連続的な河川水
試料はもはや入手不可能となってしまった．過去の事例として旧ソビエト連邦時代のチェルノ
ブイリ原発事故時ではさらに情報が不足している上に，日本の土壌よりも腐植物質を多く含み，
鉱物粒子への取り込みが阻害されるなどの差異が報告されている．こうした状況から事故直後
のセシウムの変遷は，詳細観測開始後の数か月から数年単位の変動から遡って予測されたもの
であり，過渡的な特性を反映させることは困難である．事故直後の動態を解明することで，今後，
原子力関連施設での事故が再発してしまった際にも，河川環境に生息する生物への影響評価，さ
らには災害時の飲用水確保の対策としても有益な知見を与える． 

 
２．研究の目的 
原発事故直後の過渡期には，現在とは異なる移行プロセスが優先していたと考えられる．この
期間の放射性核種の沈着量や移行プロセスはその後の変遷と比べ量・質共に桁違いに大きく，多
大なる影響を及ぼす．データ空白期間を生物試料から再現することは，フィールドベースの観測
的手法では得られない独自性の高い知見となり，放射性核種の変動メカニズムの解明に革新的
な知見を与え得る．東日本大震災のように地震や津波などとの複合災害にはライフラインが寸
断され，飲用水や食料の確保が重要となる．こうした対策にも重要な知見を提供することとなる．
移行性セシウムの精密な再評価を行い，存在形態に関する知見を蓄積することが今後の原子力
災害の対策にとっても極めて有益である．事故直後 1 ヶ月間で生物利用性の高い溶存態・移行
性粒子態 137Csが河川環境中でのどのように変遷していたかを明らかにする。 
 
３．研究の方法 
河川水および懸濁粒子からカワシンジュガイへの移行を調査するため、河川における存在形
態についても調査を実施した。また、異なる生物種への移行についても評価するため、ヤマメを
採捕し、2012年から 2016年の 5年間の経年変化を調査した． 
過去の河川水中の放射性核種の変遷を記録した媒体に淡水に生息する二枚貝の貝殻を用いる．
二枚貝の殻は付加成長をするため，その殻に含まれる放射性核種を成長方向に沿って分析する
事で，環境中の放射性核種の濃度を過去にさかのぼって経時的に復元する事が可能である．対象
河川とする福島県請戸川には 10年以上の生きたカワシンジュガイが生息しており，震災以前か
ら現在までのすべての情報を取得することができ，現在の 137Cs濃度との比較による妥当性の評
価も容易である．2013年 5月に阿掛地区で採取したカワシンジュガイを分析に用いた。貝殻に
は 137Cs だけでなく，福島第一原発由来の長半減期放射性核種 90Sr や 129I の情報も保存されて
おり、同一試料を分析に用いる。  
  
４．研究成果 
河川水に関する先行研究より、放射性セシウムの流出フラックスは、台風など増水時のイベン
トが主要な要因であることが報告されている。一方で、河川生物への取込は平水時の濃度レベル
および存在形態が重要である可能性が考えらえる。弘前大学にて保管している 2012 年から 2015
年の請戸川の河川水試料について ICP 質量分析計による元素分析を実施したところ、Na、Ca、Mg
に加え、Sr、Ba などの微量元素濃度に顕著な季節変動がないことが確認された。カワシンジュ
ガイの貝殻を季節ごとに切削し、Sr/Ca 濃度比および 90Sr 変動の分析結果には優位な季節変動が
示されており、カワシンジュガイの生理作用によって取込の効率に変化が生じていることを示
している。これらの結果は春先に生じた福島第一原子力発電所事故による淡水中の放射性核種
濃度の履歴を復元する上で考慮すべき課題となった。 
ICP 質量分析法による一斉分析法を確立し、河川水・生物試料に対して安定同位体の分析も実
施したところ放射性核種、安定核種に共通する傾向であり、河川生態系における動態が一致して
いることを示している。さらに Csについては増水時に粒子態成分が増加することが確認された。



さらに粒子成分内の逐次抽出により酸可溶態と
不溶態に分画したところ、平水時にも酸可溶態 Cs
が多く存在することが示された。放射性 Cs の環
境動態研究では、増水時の流出が年間フラックス
に対して重要であることが指摘されているが、河
川の生物相への移行を考慮する際には平常時の
酸可溶態 Cs が重要となる。これはろ過食性であ
るカワシンジュガイや付着藻類を摂餌する植物
食水生昆虫に対して直接的な影響を及ぼしてい
る。水溶性の高い Sr は、溶存態として存在して
おり、水位条件によらず、一定濃度であった。137Cs
と 90Sr が異なる移行過程を経て、水生生物へと取
り込まれることを示唆している。 
請戸川中流域で採捕されたヤマメの硬組織（骨
部）中の 137Csおよび 90Sr 濃度は、2012年から2016
年までのすべての個体において検出されており、
震災前の値を大きく上回っていた。特に 2012 年
から 2013 年にかけて大幅に減少しており、震災
直後の急激な濃度変動が示唆された。2013 年以降
は緩やかに減少し、137Cs で 3.9 年、90Sr は 2.6 年
の実効半減期が得られた。この値は他の湖沼にお
ける報告値とおおむね一致していた。魚類の骨部への Cs および Sr の濃縮係数を決定する要因
として、それぞれの同族元素である K、Ca濃度の多寡が大きく影響することが知られている。研
究対象地域である福島県の請戸川に加え、青森県弘前市の虹貝川を対照河川として安定元素お
よび放射性核種分析を実施したところ、K および Ca 濃度には顕著な差が見られた。これに伴っ
て放射性核種における河川水―生体間の濃縮係数に差が見られた。K 濃度および Ca 濃度が高い
虹貝川（青森）では 137Cs、90Sr ともに濃縮係数が請戸川（福島）に比べ高い傾向を示した。また、
これらの結果は Cs および Sr の安定同位体についても同様であった。一方で、ことが観察され
た。 

請戸川で採取した淡水性二枚貝の貝殻の成長輪に保存された放射性核種の分析から原発事故
直後の濃度変動や存在状態を明らかにするため、難分析放射性核種 90Sr の分析法開発および微
量元素の分析を実施した。2016 年に浪江町請戸川にて採取したカワシンジュガイおよび河川水
試料の放射性核種および元素分析を実施した。貝殻中に保持された放射性 Sr は 2011 年以降も
極めて低濃度ながらも検出されている。さらに夏季に放射性 Sr 濃度が低く、冬季に高いという
季節変動があることが確認された。137Cs は低濃度であるため通常の実験環境下では検出下限値
以下であり、定量には地下実験施設などの低バックグランドγ線測定施設での測定が必要であ
る。一方で貝殻内面の有機物層（殻皮）に貝殻全体の 44%から 76%に相当する 137Cs が蓄積してお
り、高濃度に濃縮されていることがわかった。河川水中での有機物との親和性や藻類による濃縮
過程に着目することが重要であり、水中の酸可溶態 137Cs が移行に重要な役割を担っていると考
えられる。また、付着藻類の濃縮係数が約 3000 と極めて高いとの結果も得られており、陸上か
らの昆虫類や落葉による供給だけでなく、河川水中での溶存態 137Cs からの濃縮を再評価するこ
とが重要となる。河川生態系の食物連鎖を通じて重要な役割を果たしていると考えられる。特に
カワシンジュ貝のように水中の有機物を水管から取り入れるろ過食者にとっての汚染経路を考
えるためには水中での存在形態を理解することが重要となる。 



東北太平洋沿岸で採取したムール貝中の
137Cs は、2011 年のサンプルで検出されたが、
2012 年以降、仙台北部の地域のサンプルでは
検出されませんでした。福島地域の多くのサイ
トでは、2012 年から 2015 年まで 137Cs が検出
された。137Cs 濃度の変動は、海水中の浮遊粒子
中の 137Cs 濃度を反映しているようであり、土
壌堆積物の流入と海底堆積物の再懸濁があっ
たことを示唆していた。また、河口に近い採取
点では高い濃度が観測されており、陸上に沈着
した高線量粒子が河川を通じて、沿岸環境の生
物種に影響している可能性が示唆された。これ
らの結果は、付着性の二枚貝を用いた環境放射
能モニタリングの有用性を示す結果となった。 
水中の 90Sr 濃度および安定 Sr濃度は季節や
河川水量による変化が極めて少なく、溶存成分
の指標として優れている。一方で、Csについて
は平水時には 8%以下ではあるものの有機物と
結合している化学形として存在していること
が明らかになった。これは有機物と親和性の高
いヨウ素同位体と類似している可能性が高く、
貝殻中の分析を行った。その結果、震災後の１
カ月の期間内に 90Sr および 129I ともに震災前
に対して 500 倍以上の濃度増加があった。また
5 月以降に比べても 10 倍以上の濃度増加に相
当し、事故直後の過渡期に水溶性および有機体
成分として多くの放射性 Cs が河川へと流入し
たことを示す結果となった。 
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 ３．学会等名

 ３．学会等名

H. Tazoe

H. Tazoe

田副博文, 三浦富智, 藤嶋洋平, 山田正俊

田副博文, 天川裕史，鈴木勝彦，小畑元

 １．発表者名

 １．発表者名
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 ４．発表年
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 １．発表者名

生物試料を指標とした福島県請戸川における放射性核種の経年変動



2018年

2018年

2021年

2021年

 ２．発表標題

 ２．発表標題

 ２．発表標題

 ２．発表標題

2021年度 東北分析化学賞 授賞講演（招待講演）

International Symposium on the “Environmental Dynamics of Radionuclides and the Biological Effects of Low Dose-rate
Radiation（国際学会）

 ３．学会等名

 ３．学会等名

H. Tazoe, T. Hara, H. Obata, J. Nishioka

田副　博文

田副 博文

Hirofumi Tazoe,  Ryo Tachizaki,  Yuto Tomisaka,  Haruka Kuwata,  Naofumi Akata

 ３．学会等名

 ３．学会等名

Amarical Geophysical Unions Fall meeting（国際学会）

石橋雅義先生記念講演会（招待講演）

 １．発表者名

 １．発表者名

 １．発表者名

 ４．発表年

 ４．発表年

Dynamics of radioactive cesium in river environment in Ukedo River
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