
科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９、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）

３４３１５

若手研究(B)

2014～2012

流域圏における難分解性化学物質の動態予測モデル構築に関する研究

Development of behavior model of the persistent chemicals in watershed

３０４５６６９４研究者番号：

佐藤　圭輔（Sato, Keisuke）

立命館大学・理工学部・准教授

研究期間：

２４７１００３２

平成 年 月 日現在２７   ６ ２４

円     3,000,000

研究成果の概要（和文）：　調査に基づく動態推定の結果，多くのCsが流域土壌に留まるが，降雨によって粒子態とし
て流出し，下流に影響を与えている事が分かった．流出したCsは森林域ではダム湖，沢出口付近，農地では調整池に粒
子態で存在している．
　分画試料のCs分析結果から，森林土壌では比表面積依存性が強い結果となった．また，土壌中の有機炭素濃度はCs吸
着量に関係する因子となっていた．固液分配係数の実測結果は10の5～7乗オーダーとなり，懸濁物質中のCsは脱着過程
にあることが予測された．ダム集水域にてCs動態をモデリングした結果，原発事故後まもなく濃度ピークが表れ，その
後濃度が1桁低下するのに5年ほどを要することが推定された.

研究成果の概要（英文）： In this study, we conducted a survey of radioactive Cs contained in soil, 
sediment, vegetation, and lakes and rivers water in Natsui river basin. This study forcus on the runoff 
behavior, pollution level/scale and accumulation in soils/sediments by radioactive Cs-134 and Cs-137. By 
using the ratio of half-life on Cs-134 and Cs-137, it was evaluated quantitatively the source impact of 
nuclear accident. In addition, efforts to modeling to reproduce and forecasting the concentration of Cs, 
and predicted long-term changes in water contamination levels in the Kodama-dam lake and its inflow 
river. Results of the study, a relatively high Cs concentration was detected in the lake and pond 
sediments, that more than 90% that is the Fukushima nuclear power plant origin. It was found that the Cs 
concentration was estimated to a few Bq/L to about initially in the Lake of Kodama dam, reduction of up 
to about 0.1 Bq/L is expected in 20 years.

研究分野： 環境情報工学，流域動態科学，微量汚染制御工学，水文水資源工学

キーワード： 放射性セシウム　流域調査　福島県　河川流出　流域土壌　底質　ダム　モデリング
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
(1) 2011 年 3 月 11 日福島原発事故により環
境中に放出された放射性セシウム 137
（137Cs）は 15,000 テラベクレル以上とされ
ているが，そのうち 22％は我が国の陸地に降
下し，福島県内では数万 Bq/m2を超える局所
的な土壌汚染，100Bq/L を超える水環境汚染
も確認されている． 
 
(2) 137Cs は半減期が約 30 年と長く，土壌吸
着性も強いため世代を超えて影響が残存す
る．また，137Cs は土壌に長期残留しながら
も，降雨流出に伴って懸濁物質とともに下流
の河川や淡水域に移行，蓄積することが予想
される．従って，流域土壌中の Cs 存在形態
や分布特性，流出した浮遊懸濁物質（SS）中
の Cs 濃度，環境水中における Cs の吸脱着・
分配特性，および流出に伴う SS の量的・質
的特性の把握などが重要であり，それらをふ
まえた長期的動態予測が必要である．  
 
(3) POPs の代表格とされるダイオキシン類
は 137Cs 同様に分解性が低く，強い疎水性の
ため土壌有機物へ収着しやすい．ダイオキシ
ン類は MOP ではあるが，流域土壌に未だに
残留しているため，これらの動態（分配特性，
土壌吸着性，あるいは吸着移動特性）の分析
結果（研究代表者により研究実績有り）は
137Cs 動態を考える上で有用である． 
 
２．研究の目的 
(1) 環境試料を対象とした 137Cs の前処理・
定量分析手法を構築する．原発事故の影響を
受けた福島県夏井川流域で土壌，粉塵，落葉，
底質などをサンプリングし，それらに含まれ
る 137Cs 濃度の定量を行う．定量結果をもと
に汚染の規模や流出・移行現象，湖沼への蓄
積，137Cs 濃度形成要因の分析を行う． 
 
(2) 137Cs の半減期（11018.3±9.5 日）と 134Cs
のそれ（753.88±0.15 日）の違いに着目し，
両者の濃度比に基づいて推定される原発事
故の起源影響率（i.e., 2011 年の福島原発事故
によって発生したCsの寄与率）を評価する．
この値をもとに流域動態の予測を行う． 
 
(3) 137Cs の長期動態モデルの構築（適用）に
取組み，土壌および水域における汚染レベル
の長期的変化を予測する． 
 
(4) 環境水（SS 成分）に含まれる 137Cs 濃度
の定量を行って，SS 中 Cs 濃度に与える流域
土壌の影響について考察する．また，137Cs
の固液分配係数 Kd を試算し，既報値との比
較・考察を行う． 
 
３．研究の方法 
(1) 本研究では福島県いわき市の主要水源の
一つとなっている夏井川（二級河川）とその
流域（約 750km2）を対象にサンプリング調

査（2012 年 3 月，7 月，11 月，2013 年 3
月，11 月，2014 年 3 月，8 月，12 月）を
行った．調査地点には人為影響が少ないと判
断される場所かつ空間線量率をもとに汚染
レベルの異なる地点を選定し，計 100 検体以
上のサンプル（森林土壌，塵埃/底質，広葉樹
（葉），針葉樹（葉），各 0.1-1.0kg 程度）お
よび環境水（小玉ダム湖水とホットスポット
下流の河川水（湧水））が採取された． 
 土壌はスコップ，底質はエクマンバージ採
泥器，環境水はバケツもしくはバンドン採水
器を用いて採取され，土壌については地点ご
とに周辺 5 地点の混合試料（表層 5cm 程度）
とされた． 
 土壌・底質については凍結乾燥（FD-81, 
EYELA）後に 2mm 以上の粗粒子がふるいで
除去され，ステンレス製の多段ふるい（2000，
850，425，250，106，75，25μm）にて分
画された後，134Cs と 137Cs および有機炭素含
有率（NC-22F，住化分析センター）が分析
された．環境水は 1μm ガラス繊維ろ紙
（GF-B，ワットマン社）にてろ過後の残渣
（SS）と透過水のCs濃縮ディスク（Rad-disk，
3M 社）とに分離して定量対象試料とした． 
134Cs と 137Cs の定量には LaBr3 検出器
（TS100B, テクノ AP 社）と Ge 検出器
（GC3020 または GC4020, キャンベラ社）
が用いられた．定量時間は，土壌・底質につ
いては 1L のマリネリ容器にて 5 時間（ただ
し Ge は 50mL の U-8 容器にて 10 分～10 日
間程度），環境水についてはいずれも 1 日～2
週間とした． 
 
(2) 起源影響の推定には，①福島原発の事故
前には 134Cs が存在，②事故後のサンプルに
供給された 134Cs と 137Cs は半減期による崩
壊のみを仮定し，経過年月を考慮して汚染当
初の起源影響率を算定した．起源影響 xは，
式 1 に示すように，調査で得られた各試料に
おける 134Cs と 137Cs の濃度比と原発事故か
らの経過年数を入力することで，容易に計算
することが出来る．134Cs が 0 であれば起源
影響なしとなり，134Cs と 137Cs が等しければ
起源影響 100%（x=1.0）になる．この起源影
響率について，サンプル別に比較分析を行っ
た． 
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134Csi : 原発起源の 134Cs 濃度（Bq/kg） 
134Csa : 事故直後の 134Cs 濃度（Bq/kg） 
134Csp : 調査時の 134Cs 濃度（Bq/kg） 
137Csi : 原発起源の 137Cs 濃度（Bq/kg） 
137Csa : 事故直後の 137Cs 濃度（Bq/kg） 
137Csp : 調査時の 137Cs 濃度（Bq/kg） 
T134 : 134Cs の物理的半減期（y） 
T137 : 137Cs の物理的半減期（y） 
td : 調査時における原発事故からの 

経過年数（y） 



(3) AQUASCOPE1)による Cs の長期的動態
を夏井川上流の小玉ダム集水域にて予測し
た．本モデルは，集水域土壌による Cs の吸
着，期間・段階的に設定された水域への流出，
水域での滞留，微粒子への吸着，底質への沈
降等の現象を考慮した化学物質動態モデル
（式 2（非閉鎖的湖））であり，既にチェルノ
ブイリ事故等への適用が試みられている． 

 

式 2 
CL :湖のセシウム濃度（Bq/m3） 
DL :湖表面への核種沈着量（Bq/m2） 
d :湖の平均深さ（m） 
DC :集水域への核種沈着量（Bq/m2） 
α-γ :各期間の移行割合（1/m） 
λ :核種の崩壊定数（1/y） 
k1-k3 :各期間の流出割合（1/y） 
t :経過時間（y） 
K :核種の移動割合（1/y） 
TW :水の滞留時間（y） 
 
(4) 環境水のろ過残渣（SS 成分）中の Cs 濃
度（Css）と透過水（溶存成分）中のそれ（Caq）
を利用し，式 3 にて Kd の値を算定した．な
お，それぞれの Cs 濃度は Ge 検出器で定量
された値（もしくは LaBr3から Ge への換算
値）を用いた． 
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４．研究成果 
(1) 分析方法の検討と定量結果の分析 
①サンプリングにて得られた試料について，
湿潤状態と凍結乾燥後のサンプルをそれぞ
れ LaBr3検出器で測定し，含水状態による定
量値への影響や乾燥操作による線源の消失
について分析したが，複数の試料に置いて概
ね含水率分の差異（乾燥操作により放射能は
減じない）となった． 
 
②土壌試料（土壌，粉塵および底質を含む）
を砂土と主に壌質砂土の 2 つに大別し，調査
地点ごとに Cs 濃度を測定した結果，砂土で
は対象とした 26 試料中 1 試料で検出下限値
以下となり，主に壌質砂土では対象とした 32
試料の全てにおいて Cs が検出された．砂土
の Cs 濃度は，主に壌質砂土のそれと比較す
ると全体的に半分以下の濃度となったが，底
質よりも土壌の方が高く，底質の中では上流
と下流の 2 か所でやや高い値が検出された．
この 2か所は原発事故当時の放射性物質の飛
散ルート（上流では 3月 15日午前のルート，
下流では 3 月 20 日のルート）に近い場所で
あったため，放射性物質の直接的な沈着によ
る影響，下流では上流から流出した汚染土砂
の堆積の影響などが示唆された．土壌の方が
底質よりも高い濃度になった理由としては，

Cs の土壌吸着性と，相対的に Cs 濃度が高い
小粒径の粒子が河口・海域まで流失した（水
域底質に残留しなかった）ことが考えられる． 
 
③道路粉塵（4 地点）の平均 Cs 濃度は
7,680Bq/kg となり，他の多くの試料に比べて
有意に高い値となった．この原因としては，
同じ量の放射性物質が飛散してきた場合，存
在している吸着媒体（砂）が少ない道路では，
多くの砂が存在する川べりよりも相対的に
濃度が高くなること（濃縮されること），汚
染された道路粉塵は降雨流出により側溝や
雨水升に一時的に堆積しやすいこと，側溝な
どから流出したとしてもその多くは河川域
に留まらないことが予想された． 
 
④局所汚染地として空間線量が高くなって
いる地点（<10 μSv/h 程度，出水時のみ水
が流出する沢口）では，他の多くの地点より
も数倍以上高い濃度（890,000Bq/kg）となっ
ていることが分かった．また，同地点におけ
る森林土壌，水田土壌の Cs 濃度と河川底質
のそれを比較すると，土壌の方が 1 桁～2 桁
以上高い値となった．後背山地の汚染（数万
Bq/m2 以上の Cs 沈着量）とその流出土壌が
原因と考えられた．本地点の森林土壌につい
ては，2011 年より継続的に調査しており，
2015年現在においても局所的に高いCs濃度
（>数万 Bq/kg）は改善していない． 
上記のように後背地に汚染を抱えている

沢口では本研究の対象地と同様に汚染され
ている可能性がある．我が国全体の Cs 濃度
が下がっている中，当該地点のようにむしろ
上昇している所に今後も注意が必要である． 
 
⑤小玉ダム（夏井川上流）にて採取されたダ
ム湖底質（深さ約 60m）のCs濃度は約 16,000 
Bq/kg と高い Cs 濃度を示したが，集水域土
壌の Cs 濃度はそれよりも 1 オーダーに低い
濃度であった．このことから，事故後に表層
土壌や葉に沈着した Cs が降雨出水に伴って
ダムに流入したこと，および Cs を相対的に
多く吸着している細かい土壌粒子が選択的
に流出して，ダム湖底質に堆積し続けている
ことなどが予測された．いずれも流出現象が
環境中の Cs の動態に大きく影響しているこ
とを裏付ける結果である． 
 
⑥調整池，ため池への Cs 蓄積性について考
察する．夏井川水系から取水している東作調
整池の底質中Cs濃度は4,400Bq/kgとなって
おり，同じ農水路で下流に位置している袖作
ため池の底質中 Cs 濃度（1,200Bq/kg）より
も高い値となった．夏井川から取水された農
業用水中の SS（Cs 汚染粒子を含む）が初沈
効果によって上流側（東作調整池）の底質に
蓄積したことが考えられる．一方で，これら
用水の受益地である水田土壌の Cs 濃度が低
い（210Bq/kg）のは，用水供給時に既にため
池の沈砂効果で SS が減っていること，活発



な混合（希釈）と土壌の流出現象によって土
壌交換が進んでいることなどが影響してい
るものと推定された．河川水によって Cs に
汚染された SS が流出していることは，ダム
湖底質や東作調整池底質の結果からも明ら
かであり，流れが滞る静水域やその手前での
局所的な Cs 濃縮・蓄積について今後注視し
ていく必要がある． 
 
⑦本調査に基づく動態推定の結果をまとめ
ると，多くの Cs が流域土壌に留まるが，沈
着後に表層に堆積した Cs が降雨流出（特に
原発事故後の早い時期）によって粒子態とし
て下流に移動し，現在も下流に影響を与え続
けていることが予測された．流出した Cs の
多くは森林域ではダム湖，沢出口付近，農地
では調整池，市街地では排水溝などに粒子態
で存在している． 
 
⑧分画試料ごとの 137Cs と粒径との関係を図
1に示した．図中の回帰直線の傾き=0は 137Cs
濃度が粒径によらず一定の値をとること，傾
き=-1 は濃度が比表面積に依存することを示
す．水田土壌の 137Cs 濃度は粒径による差異
が小さかった．粒径の分布域が狭い（均等係
数が小さい）ため，137Cs 濃度の違いが重要
にならないが，水と水田土壌粒子との接触時
間の大きさが 137Cs 濃度の粒径依存性を軽減
した可能性がある．一方，森林土壌の 137Cs
濃度は表面吸着の影響受けて，明確な比表面
積依存性を示した． 
次に，図 2 に森林土壌における粒径ごとの

137Cs濃度と有機炭素含有率の関係を示した．
有機炭素含有率は粒径との間に必ずしも強
い相関が見られなかった（R2=0.40）が，137Cs
濃度との間には強い相関を示した．実環境中
においては，ダイオキシン類と同様に有機炭
素含有率が 137Cs の濃度形成に対する影響因
子の一つになっていることが示された． 
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図 1 137Cs 濃度と粒径の関係 
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図 2  137Cs 濃度と有機炭素含有率の関係 

(2) 起源影響率を算定した結果，サンプル種
類毎にやや異なる結果（森林土壌 88.1±6.9%，
塵埃/底質 92.9±7.3%，広葉樹 83.0±8.2%，
針葉樹 86.7±9.1%）となったが，概して 8
割を超えていた．塵埃や底質は森林土壌に比
べ起源影響を強く受けていることから，原発
由来の Cs 沈着後の速やかな流出とシルト・
クレイの高い Cs 保持性が影響した結果と考
えられた．上流に位置する森林土壌や落葉は，
流出によって少しずつではあるが，一方的に
失われることが影響し，相対的に影響率が小
さくなったと考えられる． 
事故当時の葉が一部残っている針葉樹に

おいては広葉樹に比べ影響率が高いことが
明らかとなった（2012 年代）．一方，Cs 濃度
が高いほど起源影響が強いことが予想され
たが，分析の結果，明確な傾向が得られなか
った． 
 調査地点ごとに起源影響率を平均し，地点
座標にその結果を表示した（図 3）．この結果
から，上流地点よりも下流地点の影響率がや
や高い値を示していることが分かった．上流
から Cs を含んだ粒子が流出していることが
影響し，下流では原発からの直接的な影響に
加えて，上流からの影響が複合的に重なって
いることが推測された．この結果からも，
水・物質の移動に基づく Cs の移動性が裏付
けられる． 

 
図 3 試料採取地点別の起源影響率 

 
(3) 水中の放射性 Cs について，モデリングに
より長期的な変化を予測した．その結果，河
川水中においては，AQUASCOPE モデルの
River model を使用したが，初期流出による
Cs の減少を除けば，ほとんどが生態的半減期
に依存することが分かった．また，Open 
Lake model を使用した湖水中においては，
滞留時間や浮遊物質の沈降速度，浮遊物質へ
の吸着割合の影響で，計算初期における Cs
濃度の急激な減少が再現され，それ以降は概
ね半減期に従うことが分かった．小玉ダム湖
における湖水濃度の長期的変化を予測した
結果，当初に数 Bq/L 程度と推定された Cs
濃度が，20 年後には約 0.1 Bq/L まで減少す
ることが見込まれた．しかしながら，湖水の
分析結果はさらに 1オーダー低い濃度になっ
ており，地質関連パラメータなどモデル設定
の一部を見直すべきと考えられた． 



小玉ダム集水域における水域の放射性 Cs
の経年変化を予測した結果（図 4），事故後ま
もなく濃度のピークが表れ，その後濃度が 1 
log 低下するのに 5 年ほどを要することが予
測された．集水域の継続的な実測と流出プロ
セスモデルによる流出率のさらなる精緻化，
ダム湖水，底質の分析を進め，長期的な変化
予測の検証が必要である． 
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図 4 ダム湖水における Cs 濃度の経年変化 
 
(4) SS 中 Cs 濃度に与える流域土壌の影響と
固液分配係数の推定 
①図 5 に Cs 濃度の分析結果を 134Cs と 137Cs
の濃度比とともに示した．サンプリング時期
による差を排除するため Cs の物理的半減期
を考慮して基準年月を2013年3月に統一し，
また，LaBr3による測定値（x）は全て Ge に
よる測定値（y）に回帰（134Cs: y=1.25x，
R2=0.84，n=9，137Cs: y=1.74x，R2=0.95，
n=9）して示した．この結果から，特に森林
土壌の Cs 濃度は数百～百万 Bq/kg 程度まで
大きくばらついたが，これはホットスポット
周辺 2 検体（いずれも百万 Bq/kg 程度）を加
えたためであり，その直下流における河川水
SS も同様に高い Cs 濃度となった．また，い
ずれのSS成分中のCs濃度においても底質の
それらより概ね高い値となり，SS 粒径が小
さいことによる吸着性への影響が確認され
た．一方，Cs 濃度と 134Cs／137Cs 濃度比と
の間に明確な関係は見られなかったが，Cs
飛散・沈着当時の比 1.0 から 2 年経過を想定
した値（0.52）よりも明らかに小さい値で分
布しており，事故前からの 137Cs の存在や
134Cs の選択的移行が示唆された． 

 

図5 試料項目別Cs濃度と 134Cs／137Cs濃度比 
 

②SS 中の 137Cs 濃度をろ液の 137Cs 濃度で除
した値を固液分配係数 Kd（L/kg-SS）とし，
本実験の分析結果を表 1 にまとめた．いずれ
も 105を超える値（ダイオキシン類に近い値）
となり，夏井川（4.3-5.5×105，長尾 2013)や
千葉県大堀川（晴天時の中央値:4×104，村上
ら 2014）で実測算定された文献値よりも，
本研究の値が 1-3 オーダー大きくなった．Kd

は固相と液相の可逆的な移行と平衡状態を
仮定しており，本研究で対象としたホットス
ポット近くの上流河川のSS中Csは脱着過程
（未平衡状態）にあること，SS の粒径が小
さく，有機物濃度も高いため，環境試料にお
いては Cs の分配は固相（SS 成分）に優先す
ることが示唆された． 
ダム湖水に関しては，河川水に比べて流域

滞留中における環境水との接触時間が長い
ものと推測され，液相への移行がやや進んだ
状態である（相対的に Kd が小さい）ことが
予想された．  
 

表 1 固液分配係数 Kdの算出結果 

試料 採取月 SS残渣のCs137(kBq/kg-SS) ろ液のCs137(mBq/L) Kd(L/kg-SS)

地点A 河川水 3月 149.8 (5.0) 2.4 (1.7) 6.15×107

地点A 河川水 8月 48.5 (1.9) 10.6 (0.4) 4.57×106

地点B ダム湖水 3月 0.85 (0.83) 4.3 (1.1) 1.99×105

( 　　)は検出下限値を示す  
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