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第 1章	 本調査の目的 
 

放射性廃棄物の地層処分に係わる安全評価では，地下の処分場から放射性核種が地下水等により移

動し，最終的に人間の生活環境を含む生物圏に到達する様々なシナリオを想定し，評価を行う必要が

ある。生物圏においても，核種移行プロセスとこれによる被ばく経路について適切にモデル化を行い，

人間への影響を評価することが重要である。長期の安全評価を行うためには，生物圏移行モデルに使

用するデータベースは気候変動等を考慮したものを構築することが必要である。また，14C 等の環境
移行では微生物が重要な役割を果たすが，微生物の活動は温度や栄養分など様々な環境要因に左右さ

れる。したがって，安全評価においては，その影響を統括的に評価する事が必要である。さらに，こ

れまでほとんどデータが得られていない核種（Pu，Am，Thおよび Cl）についても，超高精度分析法
を開発してパラメータを収集する必要がある。 
 
本事業は，以下の３つの課題について調査・研究を行い，我が国の生物圏における環境移行パラメ

ータのデータベースの高度化を目指すものである。 
 
（１）気候変動を考慮した環境移行パラメータ（TFおよび Kd）データベースの構築 
（２）放射性炭素の移行パラメータに対する微生物活動の影響調査 
（３）重要核種（Pu，Am，Thおよび Cl）の超高精度分析による環境移行パラメータ収集 
 
さらに，本調査では，東電福島第一原発事故により環境中に放出された放射性核種の移行メカニズ

ムや除染に関するデータを収集し，解析も試みた。これらのデータは，東電福島第一原発事故により

環境中に放出された放射性核種の挙動予測や除染に役立つだけでなく，他の原子力発電所や廃棄物処

分の施設安全評価の高度化に資するものである。 
 

以下，平成 25年度から平成 29年度の 5年間に行った調査について，それぞれの課題毎に詳しく述
べる。 
 

（１）気候変動を考慮した環境移行パラメータ（TFおよび Kd）データベースの構築 
	 本課題では，処分場閉鎖後長期の安全性について現実的な安全評価を行うため，気候変動を考慮し

た我が国独自のデータベースを構築することを目的として研究を進めてきた。すなわち，土壌－植物

間移行係数（TF）と土壌－土壌溶液間分配係数（Kd）の収集と，これらに変動を与える要因の解析を

実施した。具体的には以下の通りである。 
 
・気温と環境移行パラメータに関する文献調査を行い，データ解析を実施した。 
・実測値が重要であることから，5 年間にわたり国内の比較的寒冷地と温暖地においてフィールド調
査を行い，土壌と農作物（玄米，ジャガイモ，葉菜類）を採取した。土壌および農作物試料中の希

土類元素を含む 20以上の安定元素を測定し，移行係数を導出しデータベース化した。 
・土壌−土壌溶液間分配係数（Kd）に対する気温の影響調査を Csについて行った。 
・温度に影響される可能性のある TFや Kdの変動要因解析を行った。 
 

（２）放射性炭素の移行パラメータに対する微生物活動の影響調査 
・土壌微生物活性と放射性炭素のガス化との関係 
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本課題は，土壌微生物の活動を指標として 14C ガス化のパラメータ化の可能性について検討するこ
とを目的とした。14C のガス化は主に微生物が担っているが，微生物の活動は様々な環境因子に影響
される。そこで，微生物活動と 14C ガス化の関係を明らかにすることで，微生物の活動が環境因子も
含めた 14Cのガス化に対する統括的指標になるのではないかと想定し，以下の実験を行った。 
ガス化した 14C を直接測定する方法について検討し，さらに，発生した 14C ガスの化学形態につい
ても調査した。また，土壌活性は微生物の生物量にも依存することから，アデノシン三リン酸（ATP）
を指標とする生物量測定法についても開発した。最後に，これら開発した方法を用いて土壌微生物活

性と放射性炭素のガス化量との関係について調査した。そして，これまでに得られた 14C ガス化デー
タを用いて，微生物の活動がガス化を考慮した移行パラメータとなりうる可能性があるか検討した。 
・土壌微生物活動に影響する要因調査 
14C のガス化に微生物が関与しているにもかかわらず，これまでの調査では 14C のガス化との関係
は見いだせていない。そこで，その原因を探るための基礎情報を得ることを目的として，水田微生物

の炭素資化性について調査した。また， 14CO2ガス発生に対する酢酸濃度と気温の効果についても検

討した。土壌が異なれば 14C ガス化率も異なるが，その原因として各土壌に生息する微生物種の違い
が考えられる。そこで，ガス発生率が異なる土壌の微生物群集構造を明らかにするとともに，微生物

群集構造に対する気温の効果についても調査した。 
・水稲による 14C取り込みに対する気温の効果 
本課題では微生物活動と 14C のガス化との関係に着目した調査を行ってきた。これは，水稲による

14C の取り込みに対し微生物の活動が間接的に重要な役割を担っているからである。微生物の活動は
気温等の環境因子にも影響されるので，これら環境因子を統括した指標として，微生物活動が水稲に

よる 14C の取り込みに対するパラメータになる可能性がある。この様な水稲による 14C の取り込みに
対する微視的な調査の一方で，実際に気温等の環境因子が水稲による 14Cの取り込みに影響するのか，
巨視的な調査は行われていなかった。そこで，水稲による 14C 取り込みに対する気温の効果について
調査を行った。 
・14Cの水稲移行モデルの構築 
シミュレーションモデルを用いて水稲による 14C の取り込みに対する重要因子の抽出を行った。

TRU廃棄物の地層処分に関わる安全評価において，生物圏における 14Cの移行プロセスと被ばく経路
について適切にモデル化を行い，ヒトへの影響を評価することが重要である。水稲は我が国の主要作

物であることから，本課題では水田における 14C の移行プロセスに着目し，水稲への 14C 取り込みに
対する環境因子の影響について調査を行ってきた。この移行プロセスに影響する因子は気温，pH，酸
化還元電位等様々であるが，微生物活動がこれらの因子を統括する指標となりうる可能性について検

討するため，実験データを蓄積した。微生物活動を考慮したこれらの実験データおよび文献から得ら

れた情報を基に，14Cの水稲移行モデルを構築し，水稲による 14Cの取り込みに対する重要因子の抽出
を行った。 

 

（３）重要核種（Pu, Am, Thおよび Cl）の超高精度分析による環境移行パラメータ収集 
本課題では，データが少なくかつ放射性廃棄物処分における重要核種，すなわち，Pu, Am, Thおよ
び Clについて，超高精度分析を開発し，実際の環境試料を分析して，環境移行パラメータ，特に TF
を求めることを目的の一つとしている。土壌中 Pu, Am と Th の超高精度分析法の開発研究について
は，土壌の前処理法，化学分離法の調査・研究を実施し，実用的な超高精度質量分析法を確立し，日

本の畑土と水田土中の Pu, Am と Th濃度データを収集した。米試料中 Pu同位体と Thの超高精度分
析法の開発研究については，高分解能 ICP-MSを用いて，玄米と白米中の超微量 Puと Th分析法を確
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立した。日本の米中の Puと Th濃度データを収集し，日本の土壌−米間移行係数を追加した。Clにつ
いては，開発した超高精度分析法を用いて，土壌および農作物中の塩素の分析を行い，日本の土壌−植

物間 TFを収集した。さらに，Pu, Am, Thおよび Clの TF について，国内外の最新文献の調査を行な
い，本事業で作成した TFデータベースに追加した。 
 
（４）東電福島第一原発事故後の環境測定から導出した移行パラメータ 
長半減期核種である 135Cs（2.3×106 y）は放射性廃棄物処分後長期の環境影響評価において重要核種

であることから，安定元素やグローバルフォールアウト 137Csを用いた実環境試料分析並びに 137Csを
用いたトレーサー実験により，環境移行パラメータデータが蓄積されている。これに加え，東京電力

福島第一原子力発電所（以下，東電福島第一原発）の事故により環境中に放出された放射性 Csのデー
タも，実環境中で得られる貴重なデータである。そのため，これらのデータを環境移行パラメータに

反映させるために，実環境中での放射性 Cs の定量測定を行うとともに，そのデータを用いて環境安
全評価モデルに用いられる環境移行パラメータを導出した。また，これまでに一般に公表されている

データを用いても同様に環境移行パラメータを導出した。 
 
本調査で得られる我が国の環境移行パラメータのデータベース，モデルなどを用いることにより，

放射性核種の環境挙動予測の精度が向上し，放射性廃棄物地層処分の安全評価がより適切なものとな

ることが期待される。 
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第２章	 気候変動を考慮した環境移行パラメータ（TFおよび Kd）データベースの構築 
 
２．１．はじめに 
	 放射性廃棄物処分施設の閉鎖後長期に渡る安全評価では，廃棄物処分場から放射性核種が移動して

生物圏に到達しても，それらからの人の被ばく線量は十分低いことを示す必要性がある。長期間経過

の間には，放射性廃棄物の地層処分システムは地球規模で周期的に起こる気候変動の影響を受ける。

ドイツ，オランダ，スウェーデン等の海外の事例でも温暖化および寒冷化に対する考慮が行われてい

る（Pröhl et al., 2004; SKB, 2014; Hart et al., 2017）。原子力発電環境整備機構（NUMO）においても，長
期変遷を考慮した閉鎖後長期の生活圏安全評価に関する技術開発課題として，Geosphere-Biosphere 
Interface を含む生物圏モデルの開発を挙げており（NUMO, 2011），長期の安全評価を行うためには，
生物圏モデルに使用するデータベースも気候変動等を考慮したものを構築することが必要である。す

なわち，今後予想される気候条件における環境移行パラメータを予め整備しておくことで，不確実性

を減らすことに貢献することができる。また，パラメータ値がどの程度変動するのかについて情報を

得ておくことは重要である。 
	 放射性廃棄物の地層処分が進められつつある欧米諸国での食生活は，野菜や魚介類の摂取率が高い

我が国と異なり，家畜の肉や乳製品等を多く摂取する。参考のため，FAOによる統計値（FAO, 2018）
から，2013 年の米，小麦，トウモロコシ，ジャガイモ，野菜類，家畜肉，乳，卵，魚介類について，
我が国と世界および各地域の平均についてまとめた結果を図 2.1-1 に示す。欧米では，肉や乳製品か
らの線量寄与が高いことから多くのデータ取得がなされているが，我が国の生活様式や食習慣に見合

ったものではない。気候変動を考慮した生物圏評価を行うために，IAEA（2010）は気候の違いも考慮
してデータを収集しパラメータ集として報告しているが，データの質が揃っていないため，気候の違

いにより環境移行パラメータが異なるのかどうかを統計的に比較検討することは難しいのが実情であ

る。 

 

図 2.1-1.	 2013年における一人当たり１年間の食料供給量（FAOSTATからデータ抽出） 
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	 環境移行パラメータの中でも，例えば炭素の土壌－土壌溶液間分配係数（Kd），ヨウ素 Kd，土壌—
植物間移行係数（TF）には，気温によって値が変動するものがあることが知られている（炭素につい
ては第３章で詳しく検討している）。例えばドイツ GRS（2008）の地下水上昇シナリオでは，土壌が還
元化することによりヨウ素が I-に還元されて易動性が高くなり植物吸収が高まること，また，さらに

寒冷化した場合，Csについては，土壌 pH の低下と有機物結合態が増えることによって TFが高くな
ることが指摘されており，TFの変動は，Kdの変化も反映しているといえる。 
	 本課題では，閉鎖後長期の安全性について現実的な安全評価を行うため，気候変動を考慮した我が

国独自のデータベースを構築することを目的として研究を進めてきた。そのため，TFと Kdの収集と，

これらに変動を与える要因の解析を実施した。具体的には以下の通りである。 
 
・気温と環境移行パラメータに関する文献調査を行い，データの解析を行う。 
・実測値が重要であることから，5 年間にわたり国内の比較的寒冷地と温暖地においてフィールド調
査を行い，土壌と農作物（玄米，ジャガイモ，葉菜類）を採取する。土壌および農作物試料中の希

土類元素を含む 20以上の安定元素について測定し，TFを得てデータベース化する。 
・Kdに対する気温の影響調査を Csについて行う。 
・温度に影響される可能性のある TFや Kdを用いた変動要因の解析を行う。 
 
	 本章では，上記の項目に係る 5年間の研究結果について，以下に報告する。 
 
 
２．２．気候変動と環境移行パラメータに関する文献調査 
 
	 土壌-植物間移行係数（TF）は，廃棄物処分場から生物圏に到達した放射性核種が，土壌から経根吸
収により農作物に吸収され，その農作物を人が摂取すること，もしくは，放射性核種を吸収した牧草

等を給餌された家畜を介して人が摂取することを評価するために必要なパラメータである。TF は次
式によって表され，dimensionlessである。 
 
TF = 植物中濃度（Bq/kg-dry or mg/kg-dry）／土壌中濃度（Bq/kg-dry or mg/kg-dry）…..(1) 
 
TFの範囲は同じ元素でも 2-5桁程度となることもあることが，IAEAの Technical Report Series No. 472
（以下，TRS-472と記す。IAEA, 2010）で示されている。原因として，TFは単に土壌中の総濃度に対
する植物中の濃度を示すため，化学的かつ植物生理学的なプロセスが考慮されていないことが挙げら

れているが，一方で，全ての放射性核種に対して植物への可給態の量を評価することも困難である。 
このような不確実性を含む数値であることを考慮しつつも，環境安全評価に用いられる際には，保守

的に評価する観点から比較的高い値（土壌から吸収さされやすい状況における値）が用いられる。し

かしながら，今後，実際の廃棄物処分場を考慮したときの安全評価において，現実的な評価を行うた

めには，もっとも確からしいパラメータ値を把握しておくことが求められると想定される。例えば「余

裕深度処分の管理期間終了以後における安全評価に関する考え方（原子力安全委員会，2010）」は，基
本シナリオの安全評価の考え方として「発生の可能性が高く，通常起きるものと考えざるをえないよ

うなシナリオに基づき，確からしい状態設定のもとで確からしいパラメータを用いた評価を行うもの

である。ここで確からしいパラメータとは十分な統計的データが存在する場合には，例えばその確率

分布の中央値を意味し，確からしい設定が困難な場合には，その不確かさが評価結果に及ぼす影響を

-6-



  

勘案し，合理的で尤もらしく，それぞれのシナリオに対して適切な範囲で保守側になるように設定す

ることを意味する。ただし，これらの不確かさの影響は変動シナリオで詳細に評価されるので，基本

シナリオにおいては過度に保守的に設定する必要はない。」と記述している。 
	 気候変動（気温や降雨量の変化）は，現在の気候帯の分類にあてはめることができ，将来的な変動

については，現在の気候帯から別の気候帯に変わることでカバーする考え方がある。TFと変動要因に
ついて，これまで IAEAから出された環境移行パラメータでは土壌の特徴別（有機質土壌，粘土質土
壌，砂質土壌，壌土）に報告されているが，TRS-472 では，気候帯の違いにも着目し，温帯，熱帯，
亜熱帯および寒帯で分類したデータの取りまとめが行われている。そこで気候帯の区分で重要な気温

の違いに着目した。 
 
2.2.1.	 海外の事例 
	 高レベル廃棄物処分施設からファー・フィールドと生物圏経路における気候変動の影響に関わる

GRS レポート(2008)では，TF に影響する要因として降水量，温度，土壌が挙げられており，TF は重
要としながらも，現状における温帯の TFと上記の要因から考慮した TF変換係数を求めてそれぞれの
地域における TFとして利用している。 
	 Staudtら(2013)は，気候帯の違いを反映した安全評価のための換算係数を導出する際において，IAEA
（2009）の Tecdoc-1616に記載された寒帯，温帯，熱帯・亜熱帯の TFを用いたところ，換算係数が変
動する要因に TF が含まれることから，TF が重要であることを示している。Tecdoc-1616 やそれを取
りまとめた TRS-472に記載されたデータは実測ということであっても，必ずしもデータの質が揃った
状態ではないことは考慮しておく必要があるが，本調査で得られるデータと国際データとの比較は重

要であることから，表 2.2-1に TRS-472に記載されている熱帯，亜熱帯および温帯の TFを作物群毎に
まとめたものを示す。熱帯で得られた幾何平均値（GM）は，いずれにしても，Csの TFが温帯よりも
5倍以上高く，葉菜類，果菜類等，根菜類および豆類では 10倍以上の差が見られた。ただし，データ
数そのものが少ないことが多く（n<10），数値の代表性が確保できているかどうかは無視できない。デ
ータ数が少ない現状においては，比較そのものが難しいといえる。 
	 気温と植物中元素濃度の関係性について，Jarrell and Beverly (1981)は，気温が下がることによって植
物の生育が抑制されても，無機元素は吸収され続けるので，必然的に植物中の元素濃度が高まること

を指摘している。しかしながら，この現象について詳細なデータは示されていない。Box (1996)は，全
球レベルでの気候と植物機能タイプの関係の分類を試みる中で，必須元素やその他の元素の吸収は気

候の影響を受けることを指摘しているものの，データが不足しているためどのような効果があるかと

いうことに関しては，今後の研究が必要であると報告している。膨大な数の植物中元素濃度データの

整理を Kabata-Pendias and Mukherjee (2007)が行なっており，平均的な値が示されているものの，気候
と関連する情報については十分検討されていない。Hanら（2011）は中国全土 752地点の乾燥帯や寒
帯を含む多様な気候における土壌と植物試料の主要 11元素を測定し，降水量，気温，土壌 pHなどを
指標として植物葉中濃度との相関を調べたところ，土壌 pH や降水量に比べて気温の影響は低いこと
を示している。特に土壌 pH の影響は大きいものの，通常植物が生育する pH5-8では植物葉中の変化
は小さい。 
	 平成 28年度に土壌中元素濃度データについて収集し，また作物は玄米に限定して品種間差に関す
る文献値を当たった結果，世界的に元素濃度がそれぞれほぼ差がなかった。もし玄米への TFに地域
間差が生じるのであれば気候が影響する可能性がある一方で，その差が数倍以内であれば，品種間差

が要因の可能性もある。すなわち，気候影響による TFの変動を解析しようとした場合，ある作物種
だけを対象にした場合は，個体間差や品種間差を考慮しなければならない。さらに国際的に利用され
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る IAEAの文献値では，表 2.2-1で示すような植物群分類で示されており，この場合にはさらに作物
間差も考慮に入れなければならなくなることから，気候影響を見るためにはさらにバイアスがかかる

ことになる。したがって，できるだけ作物種は揃えた方が良い（作物間差については第 2.5.5項でも
触れる）。以上のような要因を考慮しても，気候間での変動は数倍程度である可能性が TRS-472のデ
ータから示唆された。 
 
表 2.2-1. TRS-472に記載されている熱帯，亜熱帯および温帯の TFの比較 

 
赤：温帯の TFの５倍以上。太字：10倍以上。青：温帯の TFの 1/5以下。太字：1/10以下。 
*:訂正値（corrigendum参照） 

Elem
ent 

Tropical  Sub-tropical  Temperate 
n GM min max  n GM min max  n GM min max 

穀類 
Co     

 

    

 

61 8.5E-3 4.0E-4 7.2E-1 
Cs 4 2.3E-1 6.0E-2 1.0E+0 23 3.1E-3 1.0E-3 2.6E-2 470 2.9E-2 2.0E-4 9.0E-1 
I     1 1.5E-4   13 6.3E-4 1.0E-4 1.1E-2 

Pb 1 2.5E-3       9 1.1E-2 1.9E-3 4.8E-2 
Ra 3 3.5E-3 1.7E-3 1.0E-2     24 1.7E-2 8.0E-5 6.7E-1 
Sr 2 6.0E-1 4.4E-1 7.6E-1 8 5.1E-2 3.6E-2 6.5E-2 282 1.1E-1 3.6E-3 1.0E+0 
Tc     1 3.0E-2   2 1.3E+0 1.8E-1 2.4E+0 
U 3 1.8E-2 6.0E-4 8.2E-1     59 6.2E-3 1.6E-4 8.2E-1 
Zn 2 2.2E+1 1.8E+1 2.6E+1     89 1.8E+0 2.0E-2 1.4E+1 

葉菜類 
Ag     

 

8 2.1E-2 2.0E-3 1.2E-1 

 

5 1.8E-4 5.9E-5 1.3E-3 
Co 41 9.2E-2 3.2E-2 2.8E-1 19 1.1E-1 4.8E-3 1.5E+0 185 1.7E-1 1.3E-2 1.0E+0 
Cs 49 9.8E-1 1.1E-1 2.9E+0 35 3.8E-2 1.1E-3 1.4E+0 290 6.0E-2 3.0E-4 9.8E-1 
I     8 3.0E-2 6.7E-3 8.0E-2 12 6.5E-3 1.1E-3 1.0E-1 

Mn     4 1.0E+0 2.3E-1 1.3E+1 103 4.1E-1 5.2E-2 3.0E+0 
Pu     2 1.1E-3 1.9E-4 2.0E-3 13 8.3E-5 1.0E-5 2.9E-4 

Ra* 22 2.7E-2 3.0E-3 4.3E-1     73 6.6E-2 1.8E-3 5.9E-1 
Sr 34 3.6E+0 1.4E+0 1.2E+1 36 9.8E-1 5.2E-2 5.0E+0 217 7.6E-1 3.9E-3 7.8E+0 
Tc     6 7.2E-1 1.7E-1 1.3E+0 10 1.8E+2 4.5E+0 3.4E+3 
Th 6 3.4E-5 1.8E-5 7.6E-5     24 1.2E-3 9.4E-5 2.1E-1 
U 19 4.8E-2 4.4E-3 4.1E-1     108 2.0E-2 7.8E-5 8.8E+0 
Zn 41 1.7E+0 7.3E-1 4.8E+0 18 8.9E-1 1.1E-1 1.4E+1 112 2.4E+0 1.0E-1 1.7E+1 

果菜類等 
Ag     

 

1 3.0E-3   

 

5 6.4E-4 2.5E-4 2.0E-3 
Co 7 1.4E-1 5.7E-2 2.3E-1 3 7.9E-1 7.3E-1 8.8E-1 28 3.1E-1 1.4E-1 6.9E-1 
Cs 38 7.0E-1 5.0E-2 1.1E+1 13 1.9E-2 2.3E-3 3.0E-1 38 2.1E-2 7.0E-4 7.3E-1 
I     3 1.2E-3 6.5E-4 2.7E-3 1 1.0E-1   

Pu 1 1.7E-5   2 8.2E-4 4.3E-4 1.2E-3 9 6.5E-5 6.0E-6 2.0E-4 
Pb 2 7.0E-3 7.0E-3 7.0E-3     5 1.5E-2 1.5E-3 3.9E+0 

Ra* 9 3.2E-3 5.2E-4 7.0E-2     41 1.2E-2 2.4E-4 3.4E-1 
Sr 16 1.2E+0 2.6E-1 4.2E+0 15 1.1E-1 1.9E-2 6.5E-1 19 3.6E-1 7.1E-3 7.9E+0 
Tc     2 3.0E-1 3.0E-1 3.0E-1     
Th 2 5.3E-6 3.3E-6 7.3E-6     17 7.8E-4 6.2E-5 1.6E-2 
U 14 2.6E-2 4.3E-3 1.8E-1     38 1.5E-2 5.2E-4 2.0E-1 
Zn 28 1.7E+0 5.8E-1 3.4E+0 3 1.3E+0 1.2E+0 1.5E+0 3 4.2E-1 1.0E-1 9.5E-1 
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表 2.2-1. TRS-472に記載されている熱帯，亜熱帯および温帯の TFの比較（続き） 

赤：温帯の TFの５倍以上。太字：10倍以上。青：温帯の TFの 1/5以下。太字：1/10以下。 

*:訂正値（corrigendum参照） 

 
 
  

Eleme
nt 

Tropical 
 

Sub-tropical 
 

Temperate 
n GM min max n GM min max n GM min max 

根菜類 
Ag     

 

2 2.3E-2 2.3E-2 2.3E-2 

 

6 1.3E-3 5.7E-4 3.9E-3 
Co 7 1.2E-1 6.3E-2 2.1E-1 10 1.3E-3 1.9E-4 8.4E-3 14 1.1E-1 4.7E-2 7.2E-1 
Cs 9 4.3E-1 1.3E-1 8.1E-1 10 3.5E-2 3.9E-3 3.5E-1 81 4.2E-2 1.0E-3 8.8E-1 
I     2 5.6E-2 5.1E-2 6.1E-2 28 7.7E-3 1.4E-3 4.7E-2 

Mn     11 6.0E-3 4.7E-4 1.5E+0 13 4.2E-1 1.5E-2 3.9E+0 
Pb 3 2.4E-3 1.8E-3 4.0E-3     27 1.5E-2 2.4E-4 3.3E+0 
Pu     2 4.6E-3 5.3E-4 8.6E-3 5 3.9E-4 7.0E-5 5.8E-3 

Ra*         54 3.9E-2 2.0E-3 3.8E-1 
Sr 4 1.8E+0 1.2E+0 2.8E+0 12 4.1E-2 3.2E-3 8.7E-1 56 7.2E-1 3.0E-2 4.8E+0 
Tc     1 1.9E+0   2 4.6E+1 1.4E+1 7.9E+1 
Th 5 1.9E-5 9.0E-6 3.9E-5     33 8.0E-4 8.2E-6 9.5E-2 
U 6 4.7E-2 8.3E-3 2.6E-1       46 8.4E-3 4.9E-4 2.6E-1 
Zn 7 1.2E+0 5.6E-1 2.2E+0  11 1.1E-1 2.4E-2 1.4E+0  56 7.2E-1 3.0E-2 4.8E+0 

芋類 
Co 4 3.7E-1 3.6E-1 3.9E-1 

 

    

 

56 5.4E-2 1.0E-2 6.7E-1 
Cs 8 4.3E-1 6.0E-2 3.0E+0 34 6.5E-2 9.0E-3 4.1E-1 138 5.6E-2 4.0E-3 6.0E-1 
K 1 2.7E+0   18 2.4E-1 1.0E-1 4.1E-1     
Pb 16 5.7E-4 1.5E-4 2.3E-3     30 1.5E-3 1.5E-4 2.6E+0 
Pu     6 1.5E-3 6.2E-4 4.8E-3 87 1.1E-4 3.8E-6 5.0E-3 

Ra* 42 1.9E-3 2.6E-4 1.9E-1     44 8.6E-2 2.4E-4 6.2E-1 
Sr 2 6.8E-1 6.6E-1 7.0E-1 29 4.5E-1 5.3E-2 3.6E+0 106 1.6E-1 7.4E-3 1.6E+0 
Tc     3 5.0E-1 8.0E-2 4.0E+0 8 2.3E-1 1.3E-2 6.5E-1 
Th 13 8.9E-6 2.9E-6 3.5E-5     24 2.0E-4 1.3E-5 1.8E-2 
U 4 2.0E-2 7.3E-3 4.3E-2     28 5.0E-3 1.8E-4 8.0E-2 
Zn 4 1.1E+0 9.2E-1 1.5E+0     20 3.0E-1 5.0E-2 6.3E-1 

豆類 
Ag     

 

2 8.0E-3 8.0E-3 8.0E-3 

 

    
Co 19 6.6E-1 2.0E-3 3.6E+0 3 1.1E-1 8.0E-2 1.8E-1 105 3.6E-2 5.0E-3 5.0E-1 
Cs 7 1.1E+0 1.9E-1 4.1E+0 31 1.6E-2 2.0E-3 3.1E-1 126 4.0E-2 1.0E-3 7.1E-1 
I     1 3.0E-3   23 8.5E-3 2.0E-4 1.4E-1 

Mn     1 1.0E-1   92 2.2E-1 2.2E-2 2.8E+0 
Pb 9 3.3E-3 6.5E-4 8.9E-3     17 5.3E-3 4.6E-4 4.9E+0 

Ra* 31 2.1E-2 7.6E-4 2.7E-1     40 1.0E-2 3.2E-4 2.6E-1 
Sr 6 3.7E+0 1.8E+0 8.2E+0 26 2.8E-1 2.0E-2 2.5E+0 148 1.4E+0 1.3E-1 6.0E+0 
Tc     2 5.0E-1 2.0E-1 8.0E-1 5 4.3E+0 1.1E+0 3.0E+1 
Th 4 6.3E-5 2.6E-5 2.1E-4     22 5.3E-4 2.5E-5 4.8E-1 
Zn 2 1.8E+1 1.5E+1 2.0E+1     86 9.1E-1 2.5E-1 1.3E+1 
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2.2.2.	 国内の事例 
	 文献検索システム（例えば J-STAGE, Web of Science, Google Scholar）を用いた検索では，気温と作物
に関する文献は得られるものの，TFに直接関わる研究は我が国では行われていないことがわかった。
そこで，TFの収集，またグローバル・フォールアウトデータの解析を通じて，気温に係る情報の整理
を行った。 
 
2.2.2.1.	 TFに関する文献値 
	 我が国の TF に関しては「放射性核種生物圏移行評価高度化調査」において全国の農耕地 142地点
の TF が収集されている（放射線医学総合研究所，2013）が，気候を考慮するとデータ数がそれほど
多くないため，本課題においてデータ追加を行い，気温影響評価を行なった。詳細については後述す

る。他にも Komamuraら（2005）が 1959〜2000年まで全国 17地点から採取した玄米や小麦へのグロ
ーバル・フォールアウト 90Srと 137Csの TFがある。Tsukadaと Nakamura（1998）が青森県内で 150地
点から収集した TF もあり，寒冷地のデータとして利用可能であるが，個別データが報告されていな
い。佐々木ら (2002)も多くの TF を報告しているが，採取場所が記載されていない。そこで，以下に
Komamuraら(2005)の玄米データに着目して解析結果を示す。 
	 報告されているサンプリング地点のうち，年平均気温の低い 3地点（北海道，秋田，岩手：1971年
から 2000年までの平均気温として，8.5-11.4˚C）と高い 3地点（東京，大阪，福岡： 1971年から 2000
年までの平均気温として，15.9-16.6˚C）について比較を行った。用いたデータは 1980年から 2000年
である。1986年については，チェルノブイリ原発事故の影響も懸念されたが，1986年における濃度の
変化は顕著ではなかった。出穂期に穂に付着した 137Cs が米穀粒の濃度に影響及ぼすことが知られて
いるが（Ichikawa et al., 1962, Uchida and Ohmomo, 1999），チェルノブイリ原発事故時のイネは幼苗であ
り，急激な成長はフォールアウトがほとんど無くなってからであったため，植物体への直接沈着によ

る吸収と玄米への移行は少なく，TFの評価には影響していなかったと考えられる。 
	 地域毎に TFをまとめた結果を図 2.2-1に示す。90Srの TFについては，気温が低い地域で得られた
データ数 n=64，GM=1.68 × 10-2（範囲：(0.37-8.05) × 10-2），気温が高い地域で得られたデータ数 n=49，
GM=3.19 × 10-2（範囲：(0.56-11.5) × 10-2）であり，p<0.01で気温の高い地域の TFの方が高かったが，
その差は２倍程度である。Sr の穀類 TFについて，TRS-472では，熱帯では温帯に比べて 5倍程度高
い値であり（それぞれ GM=6.0 × 10-1と GM=1.1 × 10-1），傾向としては類似しているが，一方で，亜熱

帯のデータ（GM=5.1 × 10-2）については，むしろ温帯よりも低いデータとなっている。TRS-472のデ
ータにおいて，熱帯と亜熱帯で逆の傾向にあることについては触れられていないが，まだデータ数が

少ないことに注意しなければならない。データ数が少ない場合，そのデータの代表性は低い。 
	 一方，137Csの TFについては，気温が低い地域で得られたデータ数 n=80，GM=1.02 × 10-2（範囲：

(0.11-3.84) × 10-2）あり，気温が高い地域で得られたデータ数 n=58，GM=3.66 × 10-3（範囲：(0.39-50.3) 
× 10-3）であった。気温の低い地域の TFの方が 3倍程有意に高かった（p<0.01）。TRS-472では，熱帯
で Cs の穀類 TF（GM=2.3 × 10-1）の方が温帯（GM=2.9 × 10-2）よりも高い。ただし，温帯と亜熱帯

（GM=3.1× 10-3）での比較では，亜熱帯の方が低くなる（気温の低い温帯の TFの方が高い）結果であ
ること，また，GRS（2008）でも寒冷帯の方が Csの TFが高くなると想定していることから，本調査
の結果と同じ傾向であった。 
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図 2.2-1	 玄米への 90Srおよび 137Csの移行係数の気温の影響 

(〇は外れ値) 
 
 
2.2.2.2.	 土壌および農作物中濃度の経時変化による TFの推定と地域間の比較 
	 長期間に渡って放射性物質が観測されている例として，グローバルフォールアウト起源の核種を挙

げることができる。全国的に最もよく測定されているのは 137Csおよび 90Srであり，47都道府県のデ
ータを，環境放射能調査結果を収録したデータベース（原子力規制庁，2018）から入手可能である。
まず 137Cs の土壌中濃度と農作物濃度の経年変化に気温の影響を確認するために，土壌および農作物
それぞれについて環境半減期（Environmental half-life, Tenv）を求めて比較を行った。ある環境コンパー

トメントからそのコンパートメント外へ放射性核種が移動する速度は，指数関数で近似できることが

経験的に知られている。Tenvを導出するためには，まず実効半減期（Effective half-life, Teff）を導出しな

ければならないが，実効半減期を求める前に，指数関数近似を行う必要があり，次式で表される。 
 
At = A0 × exp(-λeff × t) ……….(2)    
 
ここで，Atは時間ｔ（年）における土壌または農作物中の濃度，A0は土壌または農作物の初期濃度，

λeffは実効減衰係数である。したがって，137Cs濃度の経時変化を指数近似することで A0と λeffを得る

ことができる。さらに Teffと λeffには次式が成り立つ。 
 
λeff = ln(2) / Teff        ……….(3) 
 
Teffは Tenvおよび対象とする放射性核種の物理学的半減期（Tphy）により，次式で表される。 
 
1/Teff = 1/Tenv + 1/Tphy ……….(4) 
 
これらの式から，Tenv を導出した。解析対象データは，比較的寒冷地として北海道から宮城県までの

エリア，また比較的温暖地として九州地方+高知県のエリアとした。選択した道県の県庁・道庁所在地
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における 1980 年から 2010 年における年平均気温は，比較的寒冷地においては 10.7˚C（範囲：8.9-
12.3˚C），比較的温暖地では 18.2˚C（範囲：16.4-23.0˚C）であった（気象庁ホームページ，2018）。解析
対象期間は 1980年 1月 1日以降とした。 
	 得られたデータについてフィッティングした例を図 2.2-2 に示す。解析の結果，比較的寒冷地では
土壌の 137Csの Tenvは幾何平均で 103年（範囲：34-302年），温暖地では 27年（範囲：9-74年）と評
価された。作物については，比較的寒冷地では Tenvが幾何平均で 34年（範囲：4-302年），温暖地では
37年（範囲：4-159年）であり，比較的寒冷地では作物中の 137Cs濃度減少が土壌に比べて相対的に早
い傾向があるため，長期的には温暖地の方が寒冷地よりも TF が高くなると考えられた。この傾向に
ついては，TRS-472（2010）において報告されている温暖地と熱帯の Csの TFデータのように，熱帯
の Csの TFの方が温暖地よりも高い，という結果とは一致しているが，玄米とは逆の傾向となった。 
	 野菜の 90Srの TFについても 137Csと同様に解析した。比較的寒冷地では土壌の 90Srの Tenvは幾何平

均で 60年（範囲：13-287 年），温暖地では 23年（範囲：11-79年）と評価された。作物については，
比較的寒冷地では Tenvが幾何平均で 14年（範囲：6-143年），温暖地では 22年（範囲：7-63年）であ
り，137Csの場合と同様に比較的寒冷地では作物中の 90Sr濃度減少が土壌に比べて相対的に早い傾向が
あるため，温暖地域の TFの方が高くなる結果が得られた。したがって，Sr のように土壌中を比較的
動きやすい元素については，温暖地域における TF が高くなる可能性が示された。土壌中で動きやす
い核種である Srの TFは気温の影響を受けている可能性が示唆された。 
 

	 	 	 	  
	 	 	 	 	 	 野菜中 137Cs濃度の経時変化	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 土壌中 137Cs濃度の経時変化 

	 	 	 	 	 	 野菜中 90Sr濃度の経時変化	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 土壌中 90Sr濃度の経時変化 

図 2.2-2	 グローバル・フォールアウト 137Csと 90Srの土壌および作物中濃度の経時変化 
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2.2.2.3.	 近接データを使用した見かけの TFの推定と地域間の比較 
	 上述のような Tenvを用いた間接的な推定に加え，以下の条件を設定し，TF値の推定も試みた。 
・農作物が採取された市町村内において土壌が採取されていること（水田を除く）。 
・土壌中濃度の経年変化が得られる場所とし，深度 0-5または 0-20cmを対象。 
・土壌中濃度の経年変化を指数関数でフィッティング。 
・得られた式を用いて，農作物採取日における土壌中濃度を推定。 

 
	 農作物中の 137Cs および 90Sr 濃度は Bq/kg-生なので，日本食品成分表（文部科学省科学技術・学術
審議会資源調査分科会, 2011）から各作物の代表的な水分含量を使って Bq/kg-乾に換算した。 
	 この条件で得られたデータ数には限りがあったが，寒冷地では北海道と秋田県，温暖地では高知県

と沖縄県からデータを収集することができた。なお，この TF は必ずしもサンプリング地が一致して
いるわけではないため，見かけの TFと呼ぶ。幾何平均値(GM)と範囲を以下に示す。 
 
TF-137Cs 
＜寒冷地＞	 葉菜類（n=14）：GM=0.027 (0.010-0.18), 根菜類（n= 9）：GM=0.021 (0.009-0.042) 
＜温暖地＞	 葉菜類（n=24）：GM=0.028 (0.014-0.14) , 根菜類（n= 5）：GM=0.019 (0.014-0.030) 
TF-90Sr 
＜寒冷地＞	 葉菜類（n=42）：GM=0.14 (0.05-0.63), 根菜類（n=41）：GM=0.22 (0.03-0.58) 
＜温暖地＞	 葉菜類（n= 7）：GM=0.80 (0.10-2.1),   根菜類（n= 8）：GM=1.2 (0.46-2.2) 
 
	 全データをプロットした結果を図 2.2-3 に示す。比較のために TRS-472 (2010)に記載された葉菜類
および根菜類の TFデータ（幾何平均値）も記載した。137Csの見かけの TFはいずれも TRS-472の温
暖地のデータよりも低い結果であった。温暖地と寒冷地間の比較をしたところ（ANOVAテスト），葉
菜類，根菜類とも，温暖地と寒冷地で得られた結果に差がなかった。一方，90Sr の結果は寒冷地と温
暖地で有意な差があり，葉菜類，根菜類とも温暖地で高くなった（p<0.01）。選択された温暖地の雨量
は寒冷地よりも多く，そのため土壌溶液に溶出した 90Sr が多いことが要因ではないかと考えられる。 
 

 
図 2.2-3.	 比較的寒冷地と温暖地におけるグローバル・フォールアウト 137Csと 90Srの葉菜類および根
菜類への見かけの移行係数の比較 
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２．３．土壌−植物間移行係数に対する気温の影響調査	 〜国内の寒冷地と温暖地の移行係数〜 
 
2.3.1.	 調査概要 
	 主食として重要な米（玄米）と温暖地から寒冷地まで生育可能なジャガイモに着目し，それぞれに

ついて，比較的寒冷地および温暖地の産地から採取することで，気温差のある試料セットを収集した

（平成 26〜29年度）。また，葉菜類を平成 25年度の冬期（12月から 1月）に収集したが，その目的
は，全国調査を平成 14-18 年度の夏期〜秋期に行っていることから，比較的気温の低い冬期のデータ
を得るためである。採取した土壌および農作物はそれぞれ前処理を行い，30元素以上の濃度データを
収集し，移行係数を導出した。これらのデータは土壌の種類，土壌特性と共にデータベース化し，フ

ィルターをかけることで目的のデータを抽出できるようにした。各地域の代表的な農家に協力を依頼

し，試料を採取した。 
 
2.3.2.	 試料採取および調査方法 
2.3.2.1.	 試料採取地点の選択 
【玄米およびジャガイモ】比較的寒冷地および温暖地の選択は年平均気温を指標とした。寒冷地域と

して，北海道，青森県，岩手県および秋田県を，温暖地域として，沖縄県，鹿児島県，宮崎県，熊本

県，長崎県，福岡県，高知県を選択した。試料採取は，玄米については平成 26-28 年の３年間，ジャ
ガイモについては平成 26〜29 年度の４年間行い，各作物とも各年度において寒冷地および温暖地か
ら５地点ずつ採取している。したがって，玄米については，寒冷地および温暖地においてそれぞれ 15
検体，合計 30試料，またジャガイモについては寒冷地および温暖地においてそれぞれ 20検体，合計
40試料を調査した。 
【葉菜類】土壌−農作物の採取については，葉菜類に着目した。サンプリング期間は平成 25年度の冬
期（12月から 1月）である。過去の放射性核種生物圏移行評価高度化調査においてデータベース化し
た試料の採取は，全国規模であり，かつ夏から秋にかけての暖かい時期にサンプリングを行っている。

この期間においては降水量も多く，また高温・高日射量であるため，植物の生長が早い。一方，冬期

においては，気温が下がり，日射量も減ることから，植物の生長が遅く，したがって栽培期間は夏〜

秋期よりも長くなる。つまり冬期は非必須元素を長期的に吸収することになるため，元素によっては

TF に気温の影響が見られる可能性がある。冬期の栽培は比較的温暖地に限られ，20 試料を土壌とと
もに採取した。 
 
2.3.2.2.	 試料採取方法 
	 土壌は作物の根が広がる表層の作土層のみを作物の採取時期に合わせて採取した。サンプリングは

シャベル，スコップ等を用いて作土層（水田では 0-15cm，畑では 0-20cm程度）から分析用として生
土を一試料あたり総量約 5 kg（5地点から約 1 kgずつ採取し混合）を採取し，ポリエチレン袋に封入
した。その他に同一スポットから土壌密度測定用に生土を 100 mL 容コアーサンプラーで採取した。
採取地点の土壌を「農耕地土壌分類（第３次改訂版）」に従い分類した。 
	 農作物の採取は同一耕作地で平均的に生育している作物の可食部を対象として行った。サンプリン

グは作物の収穫時期に合わせて，葉菜類については水分含量を考慮して総量約 15 kg (生重量) を，玄
米およびジャガイモは5 kg採取ずつした。採取した土壌および農作物試料は，直ちに実験室に送付し，
下記の前処理を行った後，土壌の物理化学的特性の測定，土壌および農作物の元素分析に供した。サ

ンプル発送時と到着時の状態は各年度の報告書に記述した。収集した試料のリストを表 2.3-1に示す。 
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2.3.3.	 測定対象元素および化学成分とその分析法 
	 測定対象元素は土壌では 43元素（Li, Be, B, C, N, Na, Mg, Al, Si, P, K, Ca, Ti, V, Cr, Mn, Fe, Co, Ni, Cu, 
Zn, As, Se, Rb, Sr, Y, Zr, Nb, Mo, Cd, Sn, Sb, Cs, Ba, La, Ce, Sm, Eu, Gd, Hg, Pb, Th, U）に加え，pHや陽イ
オン交換容量等の土壌特性についても測定を行なった。作物試料は土壌の測定対象元素から Bおよび
Hgを除く元素である。濃度は全て乾重ベースで求めた。詳細な分析方法は以下の通りである。 
 
2.3.3.1.	 土壌試料の前処理方法 
	 土壌試料をよく混合して均一化したのち，石や根などの大きな固形物を除去，指で潰せる土塊につ

いては破砕し，この時点で生重量を測定した。通常は室温にて風乾する方法が用いられるが，本分析

では，大気起源のコンタミを避けるため，プラスチック製トレーに広げた土壌試料を電気乾燥機庫内

において 40℃で恒量に達するまで乾燥させた。恒量時の重量を測定して生土に含まれていた水分含量
を求めた。乾燥土壌は孔径 2mm の標準ふるいを通過させたものを風乾細土試料とし，室温で保管し
た。この試料から 50 g程度を分取し，ボールミルでさらに粉砕して微量元素測定用試料とした。 
 
2.3.3.2.	 農作物試料の前処理方法 
	 ジャガイモは重量測定の後，汲みおいた水道水に浸漬し，スポンジ等を用いて丁寧に	 洗浄して土

壌を落とし，傷んだ試料の有無を確認した。次に RO 水を用いてリンスを行い，最後に超純水で洗浄
した。水分はペーパータオルで丁寧に拭き取ったのちに重量を測定し，洗浄前後での増減を確認した。

痛んだ部分を取り除き，除いた部分を廃棄率として求め，洗浄後の重量ベースで算出した。皮は可食

部として取り扱った。小片に切った可食部を一旦冷凍し，その後凍結乾燥機（EYELA，FD-550）を用
いて全て乾燥させ，水分含量を求めた。この一部を採取して粉砕し，元素分析に供した。 
	 玄米試料は凍結乾燥し水分含量を求めた。この一部を分取してセラミックミルを用いて粗く粉砕後，

メノウ乳鉢を用いて均一にし，安定元素分析に供した。残りの凍結乾燥試料は水分を含まないように

ビニール袋に入れて室温にて保管した。 
	 葉菜類は質量測定（生重）を行い，さらに可食部・非可食部に分離したうえで各部の質量測定（生

重）を行い，廃棄率を測定した。ネギの 2検体（宮崎ネギと鹿児島ネギ）については，白ネギ部分と
青ネギ部分に分け，計 4検体とした。可食部のホコリ等を落とすために軽く水洗いし，最後に純水で
すすぎ，水切りした。ホウレンソウは根のみ切除（茎の根元の赤い部分は残した），ネギは根を切除，

白ネギは表面の皮１枚を除き，キャベツの芯部分は非可食部とした。その後，セラミック製の包丁で

小片（0.5cm～数 cm大程度）に細断して，よく混合した。質量約 1 kg については真空凍結乾燥し，
セラミックミルを用いて粗く粉砕後，メノウ乳鉢を用いて均一にし，一部(約 10 g)を分取して安定元
素分析に供した。凍結乾燥用試料を採取した後の残り試料（可食部）は清浄なポリプロピレン製カゴ

に入れ，80℃の電気乾燥器中に数日間置き，恒量（偏差 1g程度以下）を確認した後，ビニール袋に入
れて保管した。 
 
2.3.3.3.	 土壌の物理化学的特性 
(1) pH(H2O)    
	 試料 10 gに超純水 25 mLを加えてかき混ぜ 1時間放置した。測定前に軽くかき混ぜて懸濁状態と
し，ガラス電極の薄膜部を静かに液中に漬し，pH計の表示が安定したのち pH値を読みとった。 
 
(2) 陽イオン交換容量（CEC：Cation Exchange Capacity，meq/100g） 
	 洗浄液容器に 1M 酢酸アンモニウム溶液を 100 mL 入れ，脱脂綿及びセルロースパウダーを詰めた
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浸透管（内径 13 mm，高さ 120 mm）に洗浄液容器から 1M酢酸アンモニウム溶液を 2/3程度入れたの
ち，採取した試料を浸透管内に約 8 cmの厚さとなるよう，気泡が入らないように落下沈降させて充て
んした。浸透管下端のコックを開け，1M酢酸アンモニウム溶液を洗浄液容器から滴下した。4～20時
間程度で浸透が終了するようにコックで滴下速度を調整した。酢酸アンモニウム溶液滴下終了後，受

け器を取り替えて少量の 80 %エタノールで浸透管上部内壁及び洗浄液容器内壁を洗浄した。次に洗浄
液容器に 80 %エタノール 50 mL を入れて浸透管に接続し，滴下しながら余剰の酢酸アンモニウムを
除去した。再び受け器を取り替え，また洗浄容器には 10 %塩化ナトリウム溶液 100 mLを入れ滴下し
た。滴下終了後，浸透液を 200 mL の全量フラスコに洗い込み定容とした。浸透塩化ナトリウム溶液
から正確に一定量をとり，水蒸気蒸留法によりアンモニウムイオンを定量し CECを算出した。 
 
(3) 置換性 Ca及び K（mg/100g） 
	 上述の CECの操作で得られた酢酸アンモニウム浸透液を 200 mLの全量フラスコに洗い込み定容と
した。この溶液の一定量をとり，Sr濃度が 1000 mg/Lとなるように塩化 Sr溶液を加え，超純水で定容
し，原子吸光光度計により Caを測定した。また，別途，酢酸アンモニウム浸透液を適宜超純水で希釈
したのち，原子吸光光度計により Kを測定した。 
 
(4) 活性 Al，Fe （mg/100g） 
	 試料 1.0 gを 250 mLのプラスチック容器に量りとり，0.2 M酸性シュウ酸溶溶液（pH3.0）100 mLを
加えて室温・暗条件で 4時間往復振とうした。この溶液約 25 mLを 50 mLの遠沈管にとり，凝集剤と
して Superflocを 1滴加えて振り混ぜてから 10分間遠心分離（3000 rpm）し，上澄み液を得た。上澄
み液を適宜希釈し，ICP発光分析装置により Al及び Feを測定した。 
 
(5) Si（mg/kg） 
	 試料 0.1-0.2 gを白金皿に量りとり，500˚Cで灰化した後，炭酸ナトリウム 5 gを加え 900˚Cで 20分
間融解した。放冷後，HCl(1+1)で中和し，更に HCl (1+1)を 20 mL加え水浴上で蒸発乾固させた。次に
HCl (1+1)を 20 mL加え 10分間加温後，No.5Cのろ紙でろ過した。ろ液中に塩化物イオンの反応がな
くなるまで内容物を洗浄後，残渣をろ紙ごと白金皿に移して灰化し 900 ˚Cで 20分間強熱し，放冷後
重量(W1)を測定した。内容物を超純水で湿らして H2SO4を 2～3滴及び HF10 mLを加え，蒸発乾固し
たのち電気炉へ移し灰化した。放冷後，再び重量(W2)を測定した。2つの重量差(W1-W2)から Si含量を
算出した。 
 
(6) B（mg/kg） 
	 試料 0.2 gを白金るつぼに量りとり，550 ˚Cで 2 時間灰化した後に，炭酸ナトリウム 1 gを加え，
徐々に温度を上昇させ 900 ˚Cで 20 分間融解した。放冷後，超純水を加え 155˚Cで加温したのち，更
に 5 %HNO3を 50 mL加えて加温して固形物を溶解させた。得られた溶液を No.5Cのろ紙でろ過し，
さらに超純水で 100 mLに定容したものを ICP発光分析装置で Bを測定した。 
 
(7) Hg (mg/kg) 
	 試料 0.1 g をセラミック製サンプルボードに量りとり，加熱気化原子吸光光度計に設置して加熱分
解を行い，その吸光度を測定して定量した。 
 
(8) 希土類元素を含むその他の元素 
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	 粉砕試料を約 100 mg秤量し，テフロン製分解容器に入れて， HNO3を 7 mL，HFを 7 mL加えた。
分解容器をマイクロウェーブ分解装置（CEM社製，MARS5）で約 15分の加熱を１回行った。放冷後，
HClO4を 1 mL加え，ホットプレート上で加熱し乾固させた。試料に 1 mLの HNO3と 0.5 mLの H2O2

を添加して残さを溶かした後，再度乾固した。再乾固した試料に 40% HNO3を 2.5 mL加え 50 mLポ
リプロピレン製容器に移し，超純水を用いて全量を 50mLとした。この試料母液の HNO3濃度は 2%で
ある。適宜希釈し測定には ICP発光分光分析装置および ICP質量分析装置を用いた。 
 
(9) C, N (mg/kg) 

総炭素濃度および窒素濃度については 10 mgを Element Analyzerと連結した同位体比質量分析装置
（EA-IRMS，サーモフィッシャー・サイエンティフィック, Delta-V advantage）により測定した。 
 
2.3.3.4.	 農作物中の安定元素の分析 
(1) Si 
	 試料 0.2～3 gを白金るつぼに量りとり，500 ˚Cで灰化したのち炭酸ナトリウム 5 gを加え 900˚Cで
20分間融解した。放冷後，水を加えて加温し，No.5Cのろ紙でろ過した。超純水を加えて定容したの
ち適宜希釈して ICP発光分析装置により Siを測定した。 
 
(2) 希土類元素を含むその他の元素 
	 試料を 80˚C で 3時間乾燥させ，放冷後約 500mg秤量し，テフロン製分解容器に入れて，HNO3を

10mL，HFを 4 mL加えた。80˚Cにおいて 10時間加熱して有機物分解後，分解容器をマイクロウェー
ブ分解装置にセットし，約 10分間加熱した。放冷後，装置から取り出した試料はそのままホットプレ
ート上で加熱・乾固した。試料に 1 mL の HNO3と 0.5 mLの H2O2を添加して残さを溶かした後，再

度乾固し，最終的に 40%HNO3を 1 mL加え 20 mLポリエチレン製容器に移し，超純水を添加して全
量 20 mLとした。この試料母液の HNO3濃度は 2%，元素濃度は，もとの農作物試料濃度の約 1/40で
ある。測定には ICP発光分光分析装置および ICP質量分析装置を用いた。 
 
(3) C, N (mg/kg) 
	 総炭素濃度および窒素濃度については 1 mgを EA-IRMSにより測定した。 
 
	 2.3.3.3の土壌，2.3.3.4の農作物の分析は，全て１試料から２サブサンプルを作成して測定した。土
壌試料と農作物試料ではそれぞれ含まれている元素濃度が異なるために，希釈倍率及び，測定条件を

それぞれの試料に合わせて設定している。 
 
2.3.4.	 濃度データ 
全 90試料を FAOの基準による土壌群に分類した結果は以下の通りである。	  
 
Fluvisol（29試料）	 グライ低地土：7，低地水田土：4, 灰色低地土：18 
Andosol（35試料）	 黒ボク土：28, 多湿黒ボク土：7 
Cambisol（18試料）	 黄色土：9, 赤色土：2, 褐色低地土：4, 褐色森林土：3,  
その他（8試料）	 暗赤色土：4, 泥炭土：2, 火山放出物未熟土：1, グライ台地土：1 
 
濃度データの幾何平均値（土壌 pHのみ平均値）を，土壌（利用形態別）と作物（玄米，ジャガイモ，
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葉菜類）について表 2.3-2と表 2.3-3にそれぞれ示す。個別データは別途報告している。 
 
 
 

表 2.3-2.	 水田土および畑土の土壌特性および元素濃度（乾重ベース） 
 

  

項目 単位 水田土 畑土  項目 単位 水田土 畑土 

pH (H2O)  5.7 6.2  Cu mg/kg 26 31 

塩基置換容量 meq/100g 15 22  Zn mg/kg 94 110 

置換性 Ca mg/100g 140 240  As mg/kg 7.2 8.7 

置換性Ｋ mg/100g 18 31  Se mg/kg 0.38 0.49 

活性 Al g/kg 3.9 9.6  Rb mg/kg 42 26 

活性 Fe g/kg 6.0 7.7  Sr mg/kg 96 70 

Li mg/kg 15 24  Y mg/kg 16 17 

Be mg/kg 1.1 1.2  Zr mg/kg 110 110 

B mg/kg 23 33  Nb mg/kg 8.2 8.1 

Na mg/kg 11000 9300  Mo mg/kg 0.65 0.96 

Mg mg/kg 5500 6300  Cd mg/kg 0.28 0.27 

C mg/kg 23000  33000   Sn mg/kg 1.8 2.1 

N mg/kg 2300  2800   Sb mg/kg 0.67 0.61 

Al mg/kg 64000 61000  Cs mg/kg 3.5 3.1 

Si mg/kg 260000 230000  Ba mg/kg 280 220 

P mg/kg 1600 2400  La mg/kg 13 13 

K mg/kg 11000 9000  Ce mg/kg 30 27 

Ca mg/kg 9600 11000  Sm mg/kg 3.1 3.0 

Ti mg/kg 3800 4500  Eu mg/kg 0.75 0.69 

V mg/kg 110 130  Gd mg/kg 3.3 3.2 

Cr mg/kg 51 46  Hg mg/kg 0.10 0.09 

Mn mg/kg 580 900  Pb mg/kg 21 20 

Fe mg/kg 34000 44000  Th mg/kg 5.0 4.7 

Co mg/kg 11 14  U mg/kg 2.6 2.2 

Ni mg/kg 18 19      
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表 2.3-3.	  玄米，ジャガイモ及び葉菜類の元素濃度（乾重ベース） 

  

項目 単位 玄米 ジャガイモ 葉菜類 

Li mg/kg 0.0042 0.0046 0.080 
Be mg/kg 0.0006 0.0006 n.d. 
C mg/kg 420000 410000 410000 

N mg/kg 12000 13000 31000 

Na mg/kg 27 33 360 
Mg mg/kg 1300 1000 2400 
Al mg/kg 2.0 5.2 43 
Si mg/kg 180 9.5 40 
P mg/kg 3300 2500 4000 
K mg/kg 2600 20000 42000 
Ca mg/kg 89 210 7600 
Ti mg/kg 2.0 1.6 4.0 
V mg/kg 0.006 0.032 0.100 
Cr mg/kg 0.072 0.045 0.430 
Mn mg/kg 33 8 19 
Fe mg/kg 11 18 57 
Co mg/kg 0.011 0.050 0.180 
Ni mg/kg 0.15 0.13 0.32 
Cu mg/kg 2.7 4.2 3.4 
Zn mg/kg 24 14 35 
As mg/kg 0.071 0.0068 0.13 
Se mg/kg 0.023 0.0061 0.036 
Rb mg/kg 5.1 13 19 
Sr mg/kg 0.15 0.54 14 
Y mg/kg 0.0018 0.0050 0.0440 
Zr mg/kg 0.005 0.014 0.15 
Nb mg/kg 0.0037 0.0038 0.032 
Mo mg/kg 0.78 0.30 0.36 
Cd mg/kg 0.025 0.075 0.065 
Sn mg/kg 0.017 0.014 0.089 
Sb mg/kg 0.0015 0.0019 0.031 
Cs mg/kg 0.0056 0.015 0.068 
Ba mg/kg 0.42 0.83 4.8 
La mg/kg 0.00077 0.0038 0.077 
Ce mg/kg 0.0012 0.0053 0.053 
Sm mg/kg 0.0005 0.0013 0.023 
Eu mg/kg 0.0004 0.0004 0.031 
Gd mg/kg 0.0004 0.0011 0.029 
Pb mg/kg 0.008 0.013 0.12 
Th mg/kg 0.0006 0.0010 0.0003 
U mg/kg 0.0002 0.0005 0.0011 
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2.3.5.	 玄米の移行係数 
	 (1)式により TFを導出した結果から，30試料の幾何平均値と範囲を表 2.3-4に示す。個別データは
別途報告している。IAEA (2010)の TRS-472の温帯の TFと比較すると，本研究で得られた値は１桁程
低い。最大値と最小値の比は Sbで高いものの，多くの元素で 2桁以内であった。 
 

表 2.3-4	 玄米の移行係数（30試料） 
Element TRS-472*1 GM GSD min max max/min 

Na - 2.4E-3 3.0 3.4E-4 4.6E-2 140 
Mg - 2.3E-1 1.8 5.0E-2 7.4E-1 15 
Al - 3.1E-5 3.2 4.2E-6 1.9E-4 46 
Si - 6.9E-4 1.9 2.1E-4 3.5E-3 17 
P - 2.0E+0 2.0 1.7E-1 5.1E+0 30 
K - 2.5E-1 1.5 1.4E-1 6.9E-1 5 
Ca - 9.3E-3 2.4 2.9E-3 8.6E-2 30 
Ti - 5.3E-4 1.5 2.0E-4 1.1E-3 5 
V - 5.9E-5 2.2 1.3E-5 2.0E-4 16 
Cr - 1.4E-3 2.4 1.9E-4 1.0E-2 52 
Mn 2.6E-1 5.6E-2 1.6 2.4E-2 2.9E-1 12 
Fe - 3.2E-4 1.8 1.2E-4 1.3E-3 11 
Co 5.1E-3 9.5E-4 1.9 3.6E-4 3.7E-3 10 
Ni - 8.2E-3 2.7 7.9E-4 5.3E-2 68 
Cu - 1.0E-1 1.9 2.7E-2 2.7E-1 10 
Zn 1.5E+0 2.5E-1 1.4 1.5E-1 5.6E-1 4 
As - 9.9E-3 2.1 9.0E-4 4.0E-2 44 
Se - 5.9E-2 1.8 2.0E-2 2.1E-1 10 
Rb - 1.2E-1 2.7 1.7E-2 1.2E+0 68 
Sr 2.3E-2 1.6E-3 2.1 3.4E-4 1.0E-2 30 
Zr - 4.6E-5 3.0 5.6E-7 2.8E-4 490 
Nb - 4.5E-4 2.7 1.1E-4 4.5E-3 41 
Mo - 1.2E+0 2.6 2.2E-1 1.1E+1 50 
Cd - 8.9E-2 3.1 1.1E-2 7.9E-1 70 
Sn - 9.4E-3 2.4 5.5E-4 3.0E-2 54 
Sb - 2.3E-3 3.8 4.2E-5 6.7E-2 1600 
Cs 8.3E-3 1.6E-3 2.7 2.7E-4 2.1E-2 80 
Ba - 1.5E-3 2.3 1.9E-4 6.8E-3 35 
La - 6.0E-5 2.4 1.7E-5 4.2E-4 25 
Ce - 4.1E-5 2.9 4.2E-6 3.6E-4 85 
Sm - 1.8E-4 2.2 5.1E-5 9.2E-4 18 
Eu - 5.1E-4 2.6 4.1E-5 3.0E-3 73 
Gd - 1.2E-4 3.1 4.4E-6 6.4E-4 140 
Pb 8.4E-3 3.8E-4 3.5 1.6E-5 5.4E-3 340 
Th 1.6E-4 1.3E-4 3.4 5.1E-6 2.1E-3 410 
U 2.4E-4 7.5E-5 3.0 6.2E-6 4.4E-4 70 

      *1: データなし(-)は同資料 TABLE 22に記載なし 
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2.3.6.	 ジャガイモの移行係数 
	 (1)式により TFを導出した結果から，40試料の幾何平均値と範囲を表 2.3-5に示す。個別データは
別途報告している。IAEA (2010)の TRS-472の温帯の TFと比較すると，本研究で得られた値は同程度
か１桁程低い。最大値と最小値の比は３桁以内であった。 
 

表 2.3-5	 ジャガイモの移行係数（40試料） 
Element TRS-472*1 GM GSD min max max/min 

Na 3.0E-2 3.7E-3 2.8 8.4E-4 3.8E-2 45 
Mg - 1.8E-1 2.3 2.3E-2 2.2E+0 96 
Al - 8.5E-5 2.7 1.0E-5 8.4E-4 84 
Si - 4.0E-5 2.2 7.8E-6 3.2E-4 41 
P 5.0E-1 1.1E+0 1.6 3.0E-1 3.8E+0 13 
K - 2.3E+0 1.7 9.1E-1 1.1E+1 12 
Ca - 2.2E-2 2.8 3.5E-3 5.2E-1 150 
Ti - 3.7E-4 1.7 9.7E-5 9.4E-4 10 
V - 2.8E-4 2.2 9.0E-5 1.5E-3 17 
Cr 5.0E-4 9.3E-4 2.7 4.3E-5 7.8E-3 180 
Mn 4.7E-2 8.7E-3 1.6 3.4E-3 5.3E-2 16 
Fe 5.0E-4 4.2E-4 1.5 1.3E-4 8.4E-4 6 
Co 5.4E-2 3.7E-3 2.0 6.3E-4 6.0E-2 96 
Ni - 7.0E-3 2.6 1.2E-3 4.5E-2 36 
Cu - 1.4E-1 1.7 3.2E-2 4.1E-1 13 
Zn 1.8E+0 1.2E-1 1.4 3.4E-2 2.0E-1 6 
As - 7.2E-4 2.8 1.0E-4 1.1E-2 110 
Se - 1.2E-2 2.3 5.1E-4 5.4E-2 110 
Rb - 4.6E-1 3.8 2.3E-2 6.5E+0 290 
Sr 1.6E-1 7.9E-3 3.7 7.0E-4 4.8E-1 690 
Zr 2.0E-3 1.3E-4 2.3 1.8E-5 7.5E-4 42 
Nb 4.0E-3 5.0E-4 3.3 8.6E-5 6.7E-3 78 
Mo - 2.8E-1 2.5 3.5E-2 2.3E+0 67 
Cd 1.5E+0 2.9E-1 2.4 3.0E-2 1.5E+0 49 
Sn - 7.0E-3 3.9 3.9E-4 3.4E-2 85 
Sb 2.0E-3 2.6E-3 3.0 5.4E-4 3.2E-2 58 
Cs 5.6E-2 5.4E-3 3.8 7.8E-4 1.9E-1 240 
Ba 5.0E-3 3.4E-3 2.5 6.5E-4 2.7E-2 41 
La 3.9E-4 3.3E-4 3.2 6.9E-5 1.6E-2 230 
Ce 4.0E-3 2.3E-4 2.8 5.0E-5 3.6E-3 73 
Sm - 4.9E-4 2.3 1.2E-4 6.7E-3 57 
Eu - 6.4E-4 3.5 3.8E-5 9.2E-3 240 
Gd - 3.9E-4 2.5 1.0E-4 8.8E-3 87 
Pb 1.5E-3 6.4E-4 2.4 1.0E-4 2.3E-2 230 
Th 2.0E-4 2.4E-4 3.0 2.9E-5 5.4E-3 180 
U 5.0E-3 2.3E-4 2.5 2.5E-5 6.8E-3 270 

	 	 	 *1: データなし(-)は同資料 TABLE 17に記載なし 
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2.3.7.	 葉菜類の移行係数 
	 (1)式により TFを導出した結果から，20試料の幾何平均値と範囲を表 2.3-6に示す。個別データは
別途報告している。本研究で得られた値は IAEA (2010)の TRS-472の温帯の TFと比較すると，同程度
か 1桁程低い。作物の種類が多いが（表 2.3-1），最大値と最小値の比は 3桁以内であった。 
 

表 2.3-6	 葉菜類の移行係数（20試料） 
Element TRS-472*1 GM GSD min max max/min 

Na 3.0E-2 3.3E-2 5.2 1.1E-3 7.1E-1 670 
Mg - 2.9E-1 2.5 5.1E-2 2.1E+0 41 
Al - 7.0E-4 4.2 8.1E-5 1.3E-2 160 
Si - 1.9E-4 7.4 1.3E-5 5.7E-3 430 
P 1.0E+0 1.5E+0 2.2 4.6E-1 6.7E+0 14 
K 1.3E+0 4.6E+0 1.9 2.0E+0 1.6E+1 8 
Ca - 5.0E-1 2.1 1.2E-1 2.3E+0 20 
Ti - 8.1E-4 2.4 2.3E-4 6.1E-3 26 
V - 7.6E-4 2.7 1.2E-4 6.1E-3 52 
Cr 1.0E-3 1.0E-2 3.6 1.8E-3 4.6E-1 260 
Mn 4.1E-1 2.2E-2 1.9 6.2E-3 7.8E-2 13 
Fe 1.0E-3 1.3E-3 2.3 3.6E-4 8.1E-3 22 
Co 1.7E-1 1.3E-2 3.9 1.7E-3 2.9E-1 170 
Ni - 1.7E-2 2.4 2.4E-3 6.8E-2 28 
Cu - 1.1E-1 2.1 2.8E-2 4.6E-1 17 
Zn 2.4E+0 3.4E-1 1.6 1.4E-1 9.3E-1 6 
As - 1.6E-2 1.9 3.6E-3 4.6E-2 13 
Se - 7.6E-2 2.3 2.4E-2 5.2E-1 22 
Rb 6.2E-1 9.7E-1 4.4 5.8E-2 1.1E+1 180 
Sr 7.6E-1 1.9E-1 2.9 4.5E-2 3.0E+0 68 
Zr 4.0E-3 1.1E-3 1.8 4.2E-4 5.4E-3 13 
Nb 1.7E-2 3.3E-3 4.1 1.5E-4 1.5E-2 100 
Mo 5.1E-1 4.5E-1 3.8 2.0E-2 4.7E+0 230 
Cd - 2.3E-1 3.8 3.4E-2 3.1E+0 91 
Sn - 3.5E-2 1.5 1.8E-2 6.5E-2 4 
Sb 9.4E-5 5.9E-2 1.5 3.5E-2 1.4E-1 4 
Cs 6.0E-2 1.9E-2 2.4 4.8E-3 1.5E-1 32 
Ba 5.0E-3 2.6E-2 3.1 1.2E-3 1.3E-1 110 
La 5.7E-3 4.5E-3 1.7 1.4E-3 1.6E-2 11 
Ce 6.0E-3 1.6E-3 2.1 3.9E-4 7.5E-3 19 
Sm - 6.4E-3 2.2 1.5E-3 2.7E-2 18 
Eu - 3.6E-2 1.9 1.4E-2 1.8E-1 12 
Gd - 7.7E-3 1.9 2.9E-3 4.6E-2 16 
Pb 8.0E-2 5.7E-3 2.4 5.4E-4 3.5E-2 64 
Th 1.2E-3 4.4E-5 4.9 8.1E-7 4.1E-4 500 
U 2.0E-2 4.8E-4 3.8 7.1E-5 8.2E-3 120 

	 	 	 	 *1: データなし(-)は同資料 TABLE 17に記載なし 
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２．４．土壌−土壌溶液間分配係数（Kd）に対する気温の影響調査 
	 これまでに，ヨウ素の土壌−土壌溶液間分配係数（Kd）が温度に影響されるという結果が報告されて

いる（Ishikawa et al., 2013）。この報告によると，ヨウ素の Kdは土壌の微生物活動の影響を受けるが，

低温条件にすることにより間接的に微生物活性を押さえることで Kd に違いが生じる，ということで

ある。他の核種における温度の影響についてはほとんど検討されていないが，Harter and Naidu (2001)
は土壌溶液中のイオン強度，陽イオン，陰イオンおよび有機結合の量，pHおよび総金属濃度が主要因
としつつも，その他に影響を与える因子として圧力，温度，固液比および供試土壌の採取と保存状況

を指摘している。 
	 一般に Kdは室温 20-25℃において RI トレーサー実験により得られているが，ヨウ素や炭素といっ
た非金属元素ではなく，金属元素の場合，温度を変えた時に Kd 値が変わるのかどうかは明確ではな

い。Yasuda（1996）は土壌１種類について 3-13-23℃において Srと Csの Kdを測定しており，低温に

おいて Kdが高いことを示しているが，土壌種による影響や，より高温として土壌微生物活性を高めた

条件でのデータはない。そこで，Cs を対象として検討を行うこととした。Cs は土壌粒子に収着され
やすいが，有機質土壌の場合には Kdが低くなる等の影響を受ける（Rigol et al., 1998; Nakamaru et al., 
2007; Bellenger and Staunton, 2008）ことから，温度の違いにより温度が高い場合には有機物が消費され
て減少する等の変動により，間接的に Kd値が変動を受ける可能性がある。 
	 本実験では，過去に 23℃において Kdを求めた水田土壌 20試料と畑土壌 20試料について，23℃に
比べて有機物含量に大きな変動を与えない低温条件（10℃）と微生物活性を促すための高温条件（30℃）
において Kdを求め比較を行った。なお，23℃における結果は，平成 29年度に再実験を行い，過去の
値と多少の違いが見られたため，新しく採取しなおしたデータを使用して解析を行なった。 
	  
2.4.1.	 試料および調査方法 
2.4.1.1.	 10℃における調査方法 
	 実験に用いた土壌試料は放医研において室温で保存した水田土壌および畑土壌各 20試料，計 40試
料である（風乾，φ<2 mm）。これらの試料の物理化学的特性を表 2.4-1に示す。 
土壌試料１gを 30 mLのポリプロピレン容器に分取し，10˚Cに冷やした超純水（Milli-Q）を 10 mL加
えて，10˚Cに設定した振とう機を用いて 120 rpmで 24時間予備振とうを行った。その後，試料を冷
やしたまま 137Cs（CsCl）を 1試料当たり 4 kBq（50µL）添加した。再び振とう機を用いて 10˚C，120 
rpmで 7日間振とうした。 
	 振とう終了後，遠心機（日立	 HIMAC CT5L）を用いて 3000 rpm で 10 分間分離し，上澄み液を
φ=0.45 µmの PTFEフィルターに通し，得られた溶液を 3mL分取して NaI (Tl)オートウェルシンチレ
ーションカウンター（アロカ，ARC-380）により 20分カウントした（３回繰り返し）。同様に土壌を
添加しないスタンダード溶液を用意し，同じ条件でカウントした。 
	 Kd値は以下の式により算出した： 
 

𝐾d =
(𝐶i 	  − 𝐶l)

𝐶(
∙ 	  	  
𝑊(

𝑊+
	  	  	  	  	  	  	  	  	   

 
ここで，Ci (Bq/L)は添加初期 137Cs濃度，Cl (Bq/L)は 7日間振とう後の試料溶液中 137Cs濃度，Wlは溶

液量（L），Wsは乾燥土壌重量である。Ci (Bq/L)および Cl (Bq/L)はそれぞれスタンダード溶液と試料溶
液のネット cpm/mLで代用できる。 
フィルターを通した溶液を用いて，pHと ECをコンパクトメーター（HORIBA, LAQUA twinシリー
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ズ）で測定した。各土壌試料について 3検体作成し，それぞれについて Kdを導出した。 
 
 

表 2.4-1.	 Kd実験に用いた土壌試料の物理化学的特性 

 

Sample 
code 

採取 
場所 

土壌分類 pH(H2O) Total C 
g/kg 

Silt 
% 

Clay 
% 

EP-SD-35 高	 知 低地水田土 5.8 16.8 19 18 
EP-SD-36 長	 崎 褐色低地土 5.3 23.2 35 44 
EP-SD-37 宮	 崎 非アロフェン質黒ボク土 5.9 25.2 22 36 
EP-SD-38 北海道 灰色低地土 5.5 18.9 14 14 
EP-SD-39 宮	 城 灰色低地土 5.4 30.4 25 30 
EP-SD-40 千	 葉 黒泥土 6.2 29.7 15 11 
EP-SD-41 埼	 玉 グライ低地土 5.1 19.4 18 11 
EP-SD-42 富	 山 グライ台地土 5.7 18.8 14 17 
EP-SD-43 岐	 阜 黒ボク土 5.8 12.5 35 15 
EP-SD-44 滋	 賀 灰色低地土 5.6 14.7 22 16 
EP-SD-45 奈	 良 灰色低地土 6.2 18.9 14 14 
EP-SD-46 岡	 山 グライ低地土 5.2 29.0 28 18 
EP-SD-47 山	 口 グライ低地土 5.8 13.8 23 15 
EP-SD-48 徳	 島 褐色低地土 5.9 19.0 17 14 
EP-SD-49 大	 分 灰色低地土 5.2 22.6 18 14 
EP-SD-50 鹿児島 低地水田土 6.1 28.4 25 14 
EP-SD-51 北海道 灰色低地土 5.6 18.3 28 27 
EP-SD-52 青	 森 グライ低地土 5.2 35.9 33 27 
EP-SD-53 秋	 田 グライ低地土 4.8 34.2 26 28 
EP-SD-54 福	 島 黄色土 5.6 24.2 20 30 
EF-SD-44 長	 崎 黄色土 5.2 8.2 30 40 
EF-SD-45 宮	 崎 非アロフェン質黒ボク土 5.7 75.5 17 18 
EF-SD-46 岩	 手 非アロフェン質黒ボク土 6.0 28.1 7 10 
EF-SD-47 岩	 手 褐色森林土 6.8 26.0 23 18 
EF-SD-48 宮	 城 黒ボク土 7.4 31.1 7 9 
EF-SD-49 埼	 玉 低地水田土 6.3 17.2 29 22 
EF-SD-50 群	 馬 黒ボク土 6.4 12.8 19 15 
EF-SD-51 富	 山 グライ台地土 6.1 26.7 19 20 
EF-SD-52 山	 梨 黒ボク土 6.8 40.6 8 13 
EF-SD-53 長	 野 黒ボク土 6.6 72.6 9 11 
EF-SD-54 静	 岡 黒ボク土 6.2 25.1 8 12 
EF-SD-55 滋	 賀 灰色低地土 6.7 14.8 14 12 
EF-SD-56 奈	 良 褐色低地土 6.5 21.3 8 13 
EF-SD-57 岡	 山 黄色土 6.2 31.4 13 12 
EF-SD-58 山	 口 グライ低地土 6.5 22.6 13 13 
EF-SD-59 徳	 島 褐色低地土 5.4 16.0 14 13 
EF-SD-60 佐	 賀 グライ低地土 5.1 26.5 20 23 
EF-SD-61 大	 分 黄色土 6.3 69.0 15 13 
EF-SD-62 沖	 縄 灰色台地土 8.1 17.1 43 24 
EF-SD-63 北海道 褐色森林土 4.6 31.3 26 22 
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2.4.1.2.	 30℃における調査方法 
	 微生物活性の影響により，予備振とう期間や RI 添加後の期間の影響を受けて平衡に達するまでに
10℃や 23℃の場合と異なる可能性があるため，予備実験を行なったところ，他の温度での実験と同様
の振とう条件で十分に平衡に達していることがわかった。この結果から，微生物による有機物分解の

影響というよりも，土壌鉱物や有機物によるセシウムの吸着の温度依存性による影響が大きい可能性

がある。 
	 本研究調査では，30℃における調査方法として，同じ土壌試料を用い，予備振とう開始時から 30℃
に設定して実験を行ない，RI添加においても保温をしながら作業を行った。 
 
2.4.2.	 10, 23, 30℃における Kd-Csの結果 
	 全ての Kdデータを表 2.4-2に示す。データの分布は図 2.4-1に示すように対数正規分布に近似でき
た。温度の異なる Kd間の比較を行うために，土壌の利用区分毎に 23℃を X軸に取り図 2.4-2に示す。 
 
 

図 2.4-1.  10, 23, 30℃における Kd-Csの確率度数分布 
 

	 	 	 	  
図 2.4-2.	 23℃で採取した Kd値と 10℃，30℃における Kd値の土地利用毎の比較 

（左：水田土，右：畑土） 
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表 2.4-2	 10，23，30℃における水田土及び畑土の Kdと土壌溶液の pHと EC 

 

  10℃    23℃    30℃  

Sample code Kd 
L/kg pH EC 

µS/cm  Kd 
L/kg pH EC 

µS/cm  Kd 
L/kg pH EC 

µS/cm 
EP-SD-35 4810 6.1 49  2960 6.3 57  2550 6.2 59 
EP-SD-36 3180 5.8 60  1590 6.1 68  1310 6.0 63 
EP-SD-37 1610 6.4 85  500 6.6 110  470 6.7 98 
EP-SD-38 4580 5.9 53  2880 6.3 55  2530 5.9 50 
EP-SD-39 7290 5.5 93  8700 6.2 75  8610 5.8 65 
EP-SD-40 7920 6.6 61  3960 6.6 74  3850 6.6 74 
EP-SD-41 8490 5.7 65  6030 6.0 68  4810 5.6 73 
EP-SD-42 8090 6.2 47  3400 6.4 56  3610 6.2 52 
EP-SD-43 840 6.1 130  320 6.2 170  250 6.5 200 
EP-SD-44 5160 6.1 52  2930 6.3 53  2660 6.1 52 
EP-SD-45 5200 6.7 81  2480 6.7 130  2370 6.9 130 
EP-SD-46 4960 5.4 100  3290 6.0 100  2240 5.8 100 
EP-SD-47 4580 6.4 67  1070 6.4 86  780 6.6 84 
EP-SD-48 6690 6.3 47  4750 6.5 55  3710 6.3 55 
EP-SD-49 2040 5.5 71  1030 6.1 75  850 6.0 70 
EP-SD-50 1190 6.5 96  530 6.5 130  450 6.7 120 
EP-SD-51 3900 6.0 74  2540 6.4 86  2070 6.3 86 
EP-SD-52 3340 5.2 78  4340 5.8 76  3240 5.6 75 
EP-SD-53 5370 5.1 77  7270 5.4 72  4810 5.0 76 
EP-SD-54 2350 6.0 50  1530 6.2 57  1380 6.2 57 
EF-SD-44 1180 5.9 180  820 6.1 210  720 5.6 180 
EF-SD-45 260 6.2 640  160 6.2 670  160 6.1 610 
EF-SD-46 2870 6.6 130  2210 6.5 140  2090 6.5 130 
EF-SD-47 950 7.1 1600  610 6.7 1600  650 7.0 1500 
EF-SD-48 360 7.5 150  200 7.3 200  200 7.5 170 
EF-SD-49 6480 6.5 73  3100 7.0 130  4190 7.0 81 
EF-SD-50 3150 7.0 170  3050 7.1 180  3470 7.1 160 
EF-SD-51 12400 6.6 130  7780 6.6 150  10100 6.6 120 
EF-SD-52 1160 7.0 110  730 6.9 140  840 7.2 120 
EF-SD-53 1650 7.0 280  1240 6.9 330  1390 7.2 310 
EF-SD-54 3490 6.7 140  2340 6.8 160  2670 6.4 160 
EF-SD-55 3310 7.0 79  1370 6.9 110  1580 6.6 93 
EF-SD-56 4820 7.1 170  2910 6.9 180  4940 6.5 180 
EF-SD-57 2940 7.0 460  1610 6.8 490  1530 6.6 420 
EF-SD-58 5620 6.8 80  2760 6.9 98  4040 6.4 87 
EF-SD-59 3740 6.3 190  2690 6.5 190  2670 6.1 180 
EF-SD-60 6920 5.7 74  5030 6.1 81  4200 5.4 77 
EF-SD-61 2040 6.7 170  990 6.5 220  1010 6.4 210 
EF-SD-62 10000 8.0 340  10700 7.6 410  14100 7.5 370 
EF-SD-63 2850 4.9 130  2300 5.7 140  2090 6.2 130 
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2.4.3.	 10, 23, 30℃における Kd-Csの考察 
	 図 2.4-2に示したように，水田土壌の Kd値は，23℃の結果と 30℃の結果がほぼ一致したが，10℃で
は有意に Kdが高くなる結果が得られた（対数変換後の Kd値について，異なった分散をもつ独立 2群
データとして解析した。t-検定：対 30℃で p=0.0075, 対 23℃で p=0.037）。一方，畑土でも 23℃におけ
る Kd値は 30℃の場合との相関が高く結果がほぼ一致した。10℃と 23℃ではやや違いが見られたもの
の有意差はなかった（対数変換後の Kd値について，異なった分散をもつ独立 2群データとして解析）。
水田土壌および畑土壌のそれぞれの温度における Kd値の幾何平均値を以下に記す。 
 
＜水田土壌 Kd, L/kg＞	 10℃：3890，23℃：2260，30℃：1910 
＜ 畑 土壌 Kd, L/kg＞	 10℃：2600，23℃：1680，30℃：1850 
 
	 本調査により，土壌利用によって Kd-137Csに異なる温度の影響があることが示されたが，全体とし
ては気温が低い条件で Kdが高くなる傾向があることがわかった。10℃-Kd／23℃-Kd比の幾何平均値は

1.6（範囲：0.7-4.3）また，10℃-Kd／30℃-Kd比の幾何平均値は 1.7（範囲：0.7-5.9）であり，したがっ
て，温度によって Kd-137Cs値に 2倍程度の変動があることがわかった。なお，土壌溶液の pHと ECは
それぞれの温度で有意差は見られず，pHや共存イオンの増減によって Kdが影響を受けた訳ではない

ことがわかった。 
	 さらに土壌群毎の違いについても検討を試みた。FAO/UNESCO の区分により，Andosol（n=9）, 
Cambisol（n=10）, Fluvisol（n=18）に分類し，図 2.4-2と同様に 23℃の結果と比較した（図 2.4-3）。3
群の土壌とも Kdを対数変換した値は，23℃と 30℃の相関が高く（R>0.95），かつ切片がゼロに近い傾
き 1 の直線で近似できた。23℃と 10℃では Andosolと Cambisol では相関が高いものの（R>0.95），3
群の土壌とも傾き＜1となり，特に Fluvisolでその傾向が顕著であった。3群の幾何平均値を下記に示
す。10℃と 23℃では Fluvisolは Andosolおよび Cambisol対して有意に高く（p<0.05），30℃では Fluvisol
は Andosolに対し有意に高かった（p<0.05）。 
 
＜Andosol Kd, L/kg＞	 10℃：1250，23℃： 750，30℃： 760 
＜Cambisol Kd, L/kg＞ 10℃：2630，23℃：1610，30℃：1590 
＜Fluvisol Kd, L/kg＞	 10℃：4920，23℃：2830，30℃：2390 
 

図 2.4-3.	  23℃で採取した Kd値と 10℃，30℃における Kd値の土壌群毎の比較 
（左：Andosol, 中央：Cambisol, ，左：畑土） 
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２．５．変動要因の解析 
	 安全評価モデルに用いられる環境移行パラメータには，長期的な気候変動において，地下水位や河

川流量など，放射性核種が処分施設から地表に到達した後に物理的に影響を与えるパラメータと，土

壌の反応性（例えば土壌—土壌溶液間分配係数, Kd）や農作物への移行係数（TF）等，生物的・化学的
な要素を含むパラメータが含まれている。ここでは，生物的・化学的な環境移行パラメータの中で，

温度変動により影響が報告されているものについて解析を行った。 
 
2.5.1.	 ヨウ素の Kd 
	 長半減期核種である放射性ヨウ素-129（129I, T1/2=1.57 × 107 y）は，熱中性子による 235Uや 239Puの核
分裂収率がそれぞれ 0.543％および 1.37％であり，135Cs（2.3×106 y）の 5.5-7％に比べて低いが，処分
場を構成する人工バリア材や母岩への収着率が低いことから，放射性廃棄物の被ばく線量評価におい

て線量支配核種とされている。放射性核種生物圏移行評価高度化調査（平成 19年度から 24年度）に
おいて，129Iの土壌収着能を測定するために，125I（T1/2=59.4 d）を用いて，農耕地土壌（水田土壌 63試
料，畑土壌 79試料）に対し，固液比 1:10で I-または IO3

-で添加して Kdを求めている。どちらの化学

形でも，土壌溶液に添加し，23˚C において 7日間培養する間に，添加したヨウ素の一部がガス化し，
また，7日間の培養では平衡に達しないという結果を得た。一方，温度のみを低くして（4˚C）同様の
手法で Kd値を求めた場合，7日後で十分に平衡に達し，また，Kd値は 23˚Cに比べて低い結果が得ら
れた。すなわち，温度により影響が出たことを示している（放射線医学総合研究所，2013）。 
	 ヨウ素の Kd値ついて，用いた土壌を対象に測定した 77項目，すなわち，Sand%, Silt%, Clay%, 含水
率,土壌溶液の電気伝導度(EC), pH, 陽イオン交換容量(CEC), 交換性 Ca(ex.Ca), 交換性 K(ex. K), 活性
Al(act. Al), 活性 Fe(act. Fe), 元素濃度（C, N, Na, Mg, Al, Si, P, K, Ca, Sc, Ti, V, Cr, Mn, Fe, Co, Ni, Cu, Zn, 
Ga, As, Se, Br, Rb, Sr, Y, Zr, Nb, Mo, Cd, Sn, Sb, I, Cs, Ba, La, Ce, Pr, Nd, Sm, Eu, Gd, Tb, Dy, Ho, Er, Tm, Yb, 
Lu, Hf, W, Hg, Tl, Pb, Th, U）および土壌溶液中イオン濃度（Na+, NH4

+, K+, Mg++, Ca++, F-, Cl-, NO3
-, PO4

-, 
SO4

--）との相関係数を求めた。 
	 解析にあたりヨウ素 Kdの正規性を確認したところ，全て対数正規分布で適合した（Shapiro-Wilkの
W検定）。また，上述した 77項目については，平成 19年度から平成 24年度に行った環境移行パラメ
ータ推定法の検討において，ほとんどは対数正規分布が適合する結果を得たことから，すでに対数表

記になっている pHを除き，対数変換値を用いることとした。4種類のヨウ素 Kdについて，全土壌と

各独立変数項目の単相間係数（順位相関）と p値を算出した結果，どの Kd値とも相関が得られなかっ

た項目を除き，相関が得られた項目については相関係数と p 値を表 2.5-1 に示す。Kd_ IO3
-_4˚C と F-

（R=0.635）が最も高い値であり，化学形別では，I-よりも IO3
-の方が独立変数の項目との相関が多く

得られた。EC, ex.Ca, ex.K, Mn, I, W, K+，Mg++で I-の方が IO3
-よりも高い傾向があったが，相関係数は

高くはなかった。 
	 Kd値への温度の影響の有無については，明確な基準が示されているわけではないが，ここでは 4˚C
または 23˚Cが p<0.01かつ R>0.5であるが一方は有意差がない（p>0.01）項目，もしくは，4˚Cおよび
23˚Cとも有意差がある（p<0.01）項目において相関係数に 0.2以上の開きがある時に温度による影響
があると判定することとした。その結果，Mo（IO3

-に対して）では温度により違う相関が得られた。

Kd_ IO3
-_4˚Cとの相関が Kd_ IO3

-_23˚Cよりも高かったことから，単に酸化還元のような化学反応が影
響している可能性がある。 
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表 2.5-1. 全試料のヨウ素 Kd値と項目との単相関（pH以外は対数変換，順位相関） 

注：p値ブルー：p<0.01，*相関があると判断，相関係数（黄色）0.8>x>0.5，相関係数（緑）：0.5>x>0.3 
#温度差について，4℃または 23℃が p<0.01かつ R>0.5，もしくは，4℃および 23℃が p<0.01において相関係数に 0.2の
開きがある時に温度差があると判定。 

 
	 次に温度毎に I-と IO3

-のKd値を比較したところ，23℃では I-と IO3
-で良い相関が得られるが（R=0.649, 

p<0.001），4℃では相関が低かった（R=0.169, p=0.045）。温度が高い実験条件下では，時間とともにヨ
ウ素の化学種の割合が似てくることが要因となっている可能性がある。Yuita (1992)は 2種類の土壌に
ついて土壌溶液中のヨウ素の化学形分析を行い，畑水分条件下において IO3

-が最も多く（83%と 88%，

全試料 I-_4C I-_23C IO3-_4C IO3-_23C 各項目との相関，

温度による Kd差
の有無 

順位相関 順位相関 順位相関 順位相関 I-* IO3-* 温度
差# 項目 数 相関係

数 
p値 相関係

数 
p値 相関係

数 
p値 相関係数 p値 

含水率 142 -0.067 0.4280 -0.009 0.9111 0.519 0.0000 0.327 0.0001  ○  
EC 142 -0.279 0.0008 -0.202 0.0159 -0.040 0.6403 -0.066 0.4387 ○   
pH 142 -0.342 0.0000 -0.383 0.0000 -0.476 0.0000 -0.512 0.0000 ○ ○  

ex.Ca 142 -0.255 0.0022 -0.135 0.1099 -0.117 0.1653 -0.112 0.1846 ○   
ex. K 142 -0.444 0.0000 -0.376 0.0000 0.072 0.3923 -0.129 0.1264 ○   
act. Al 142 0.016 0.8520 -0.017 0.8370 0.532 0.0000 0.400 0.0000  ○  
act. Fe 142 -0.089 0.2943 0.083 0.3283 0.492 0.0000 0.360 0.0000  ○  

C 142 0.062 0.4609 0.087 0.3045 0.381 0.0000 0.335 0.0000  ○  
N 142 0.085 0.3127 0.111 0.1893 0.349 0.0000 0.333 0.0001  ○  
Na 142 0.099 0.2430 0.037 0.6630 -0.385 0.0000 -0.278 0.0008  ○  
Al 142 0.115 0.1713 0.167 0.0471 0.255 0.0022 0.246 0.0031  ○  
Si 142 0.040 0.6384 -0.020 0.8127 -0.502 0.0000 -0.392 0.0000  ○  
K 142 0.039 0.6434 -0.085 0.3156 -0.424 0.0000 -0.381 0.0000  ○  
Ti 142 -0.011 0.8926 0.081 0.3357 0.387 0.0000 0.275 0.0009  ○  
V 142 -0.037 0.6635 0.045 0.5914 0.377 0.0000 0.304 0.0002  ○  

Mn 142 -0.343 0.0000 -0.350 0.0000 0.025 0.7671 -0.132 0.1168 ○   
Fe 142 -0.093 0.2691 -0.013 0.8766 0.363 0.0000 0.270 0.0012  ○  
Co 142 -0.086 0.3065 -0.032 0.7053 0.250 0.0027 0.167 0.0468  ○  
Ga 142 -0.021 0.8023 0.005 0.9496 0.271 0.0011 0.136 0.1071  ○  
As 142 -0.180 0.0322 -0.087 0.3060 0.270 0.0012 0.124 0.1403  ○  
Se 141 -0.051 0.5495 -0.015 0.8625 0.414 0.0000 0.266 0.0014  ○  
Br 142 -0.249 0.0028 -0.250 0.0027 0.392 0.0000 0.147 0.0817 ○ ○  
Rb 142 -0.079 0.3516 -0.219 0.0089 -0.340 0.0000 -0.413 0.0000 ○ ○  
Sr 142 -0.082 0.3343 -0.132 0.1171 -0.361 0.0000 -0.352 0.0000  ○  
Mo 142 -0.163 0.0522 -0.080 0.3413 0.512 0.0000 0.316 0.0001  ○ ○ 

I 142 -0.471 0.0000 -0.453 0.0000 0.413 0.0000 0.069 0.4154 ○ ○  
Ba 142 -0.171 0.0419 -0.261 0.0017 -0.363 0.0000 -0.440 0.0000 ○ ○  
La 142 -0.070 0.4082 -0.174 0.0382 -0.326 0.0001 -0.386 0.0000  ○  
Ce 142 -0.064 0.4458 -0.167 0.0465 -0.371 0.0000 -0.409 0.0000  ○  
Pr 142 -0.076 0.3714 -0.159 0.0589 -0.264 0.0015 -0.350 0.0000  ○  
Nd 142 -0.086 0.3097 -0.158 0.0605 -0.223 0.0077 -0.331 0.0001  ○  
Sm 142 -0.077 0.3641 -0.137 0.1037 -0.125 0.1391 -0.254 0.0023  ○  
Hf 142 0.109 0.1967 0.196 0.0194 0.267 0.0013 0.259 0.0019  ○  
W 142 0.363 0.0000 0.326 0.0001 0.011 0.9003 0.160 0.0567 ○   
Hg 142 0.201 0.0163 0.221 0.0081 -0.159 0.0584 -0.044 0.6035 ○   
Th 142 -0.122 0.1482 -0.235 0.0048 -0.236 0.0046 -0.373 0.0000 ○ ○  

Na+ 142 0.123 0.1438 0.247 0.0030 -0.021 0.8073 0.053 0.5288 ○   
K+ 141 -0.405 0.0000 -0.406 0.0000 -0.040 0.6370 -0.211 0.0119 ○   

Mg++ 142 -0.270 0.0012 -0.215 0.0102 -0.120 0.1551 -0.136 0.1068 ○   
F- 128 -0.095 0.2882 -0.121 0.1754 -0.635 0.0000 -0.461 0.0000  ○  
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平均 86％），一方，湛水条件下においては I-が平均 87％（84%と 90％）を占めていることを示した。
すなわち，I-や IO3

-で添加されても，同じ土壌を同じ条件下に置くことで，最終的には同じような化学

形の割合になることが示唆され，そうであれば，本研究の結果は説明できる。おそらくは生物的な反

応が加わることで，土壌溶液中の濃度や化学形に影響を与えているのであろう。温度 4˚Cでは微生物
活性が低く，ヨウ素の化学形が変化しにくいことが考えられ，その結果土壌に供給されたときの化学

形を長く保ち続ける可能性がある。 
	 土壌に添加された化学形の内，I-が植物に吸収され易いことが知られており（内田，1989），低温状
態において I-として土壌に添加された場合には，Kdが低く，可給態として長く存在することが影響し

て，移行係数も高くなると考えられる。 
 
2.5.2.	 炭素の Kd 
	 土壌中での炭素-14（14C）の Kd値が土壌微生物活性の影響を受けやすいと考えられることから（例

えば Hanson et al., 2000; Ishii et al., 2010），統計的手法を用いて相関の高い物理化学項目を抽出し，項目
毎に炭素との関係性について検討を行った。土壌微生物活性は温度，水分含量および活性維持に必要

な栄養成分の量に影響を受けやすいことから，気候変動によって活性が変化すると考えられる。そこ

で本解析で抽出される項目が微生物活性に関連するものかどうかに特に着目して解析を行った。炭素

Kdは Ishii ら（2014）の報告データから導出した。添加化学形は酢酸態である。 
	 結果を表 2.5-2に示す。全土壌試料を用いた場合，炭素 Kdとの相関係数が 0.5を超える独立変数は
Kd_Ni, Kd_Sb, Kd IO3 (4℃，23℃)，pHおよび水抽出された Fと Pの 7項目であり，最も高い相関係数
は 0.73であった。水溶性 Pは微生物活性に影響を及ぼす項目であるが，他の項目については微生物活
性と直接的な関連が明確ではない。炭素 Kd と pHの相関が高いのは，土壌 pHによって 14Cが炭酸と
しての溶解度が異なるためと考えられる。また，水田土と畑土に分けた解析も試みたところ，各利用

条件の炭素 Kdとの相関係数が異なる項目があり，土地利用が 14Cの土壌中挙動に影響していると考え
られる。 
 
表 2.5-2.	  全試料の炭素 Kd値と項目との単相関（pH以外は対数変換） 
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2.5.3.	 炭素の TF 
	 炭素の安定同位体は 14Cのアナログとして重要であるが，TFを求める際には，土壌中炭素濃度と植
物中炭素濃度の比を用いることは，植物炭素の起源が大気CO2であることから不適切である。そこで，

炭素安定同位体比（δ13C，‰）に着目して TFを導出する方法を開発し報告した（田上ら，2009）。土
壌と白米，また葉菜類の δ13C 間にはわずかに相関が見られたことから，土壌から大気に放出された
CO2ガスが利用された可能性が示唆された。土壌と葉菜類の δ13C値の関係を図 2.5-1に示す。一方，
ジャガイモでは土壌の δ13C値と相関がみられず，したがって，土壌からの植物体への炭素の移行は限
定的であると判定された。作物と土壌の炭素の安定同位体比 δ13C 値に明確な相関がないということ
は，土壌起源炭素の作物への移行は植物全体の炭素量に比べてわずかであることを示唆している。 
	 葉菜類については低いながらも相関が見られたことから，米と同様の手法で TF を導出した。方法
の詳細は田上らの論文（2009）を参照されたい。 
 

図 2.5-1  葉菜類と栽培土壌中の δ13C値の関係 
 
	 TFを導出するための前提として，同位体分別の値を決める必要がある。一般に同位体分別は-20〜-
18‰であるので中央値の-19‰を仮に想定したときに，葉菜類の炭素の 6.3％が土壌炭素によること（寄
与率 6.3％）がもっともあてはまりが良い結果が得られた。この結果から，植物中に含まれる土壌起源
炭素濃度を求め，さらに土壌中炭素濃度で割ることにより，TFを求めた，その結果，TF（幾何平均値）
として 0.8が得られた。この TFは，Sheppardら（1991）がトレーサー実験により求めたダイコンへの
TF（0.16-1.5）の範囲であった。放射線医学総合研究所（2011）では室内トレーサー実験によりコマツ
ナへの TF を求めており，0.6-3.3 であることから，統計的手法で得られた今回の結果は妥当な数値で
あるといえる。なお，米への TFは同じ主要で導出すると 0.17であり，葉菜類の方が高い。作物種に
よって差があることが示唆された。 
	 なお，今回検討した結果は安定同位体を用いて得られたものである。13Cで見られたように，14Cも
同位体分別を起こすが，12Cに対する分別は約 98％であることから，安定同位体と 14C の挙動はほぼ
同じであり，したがって，この TFは 14Cに対しても有効である。同様の手法を温暖地や寒冷地での試
料に当てはめることができるが，本法による TF の導出は統計的な手法であるため，データ数の確保
が重要である。なお，白米中の炭素濃度および δ13Cともに比較的寒冷地と温暖地の間で有意差は無か
ったことから，土壌に依存せず，ほとんどが大気由来の炭素を利用していることが示唆された。 
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2.5.4.	 玄米の TF 
	 これまで収集したデータから，温暖地（沖縄，鹿児島，宮崎，熊本，高知，長崎と福岡）と寒冷地

（北海道，青森，秋田，岩手）の分を抽出した。寒冷地および温暖地の条件はそれぞれの都道府県県

庁所在地において過去 10年間の年間平均気温 12℃以下または 17℃以上である。比較する TFは寒冷
地 26試料，温暖地 24試料となった。TFをとりまとめて表 2.5-3に示す。 
	 TF結果の箱ひげ図を図 2.5-2の左側に示した。計 36元素について比較的寒冷地と温暖地の TFがほ
ぼ対数正規分布していることをから TF の対数値に変換して t-検定を行った。その結果，有意差が認
められたのは，0.01<p<0.05は Na, Si, Co, As, Ba，p<0.01の項目は Fe, Zn, Se, Moであった。P<0.01の
項目は全て温暖地において TFが高くなることを示し，Fe, Zn, Seで温暖地は寒冷地の TFの幾何平均
値の 1.5倍，Moでは 2.3倍であった。 
 

表 2.5-3.  比較的寒冷地と温暖地で採取した玄米の TF値の比較 
 Cooler area  Warmer area 
 N GM GSD min max  N GM GSD min max 

Na 26 1.3E-3 2.7 3.2E-4 9.4E-3  24 2.7E-3 2.5 7.4E-4 4.6E-2 
Mg 26 2.0E-1 1.6 1.0E-1 6.0E-1  24 2.4E-1 2.1 5.0E-2 7.4E-1 
Al 25 2.1E-5 2.5 4.8E-6 1.2E-4  23 3.0E-5 3.3 4.2E-6 1.9E-4 
Si 25 4.7E-4 2.0 9.3E-5 1.3E-3  23 7.7E-4 2.1 2.1E-4 3.5E-3 
P 25 2.0E+0 1.7 3.7E-1 3.4E+0  23 2.0E+0 2.1 1.7E-1 5.1E+0 
K 26 2.9E-1 1.6 1.5E-1 9.4E-1  24 2.3E-1 1.4 1.4E-1 6.6E-1 
Ca 26 7.0E-3 1.6 2.9E-3 1.9E-2  24 9.9E-3 2.9 1.4E-3 8.6E-2 
Ti 26 3.7E-4 1.6 1.2E-4 9.3E-4  24 4.2E-4 1.9 9.2E-5 1.1E-3 
V 24 4.4E-5 2.1 1.7E-5 4.7E-4  23 5.8E-5 2.3 1.3E-5 2.0E-4 
Cr 26 1.7E-3 2.7 2.3E-4 1.4E-2  24 1.8E-3 3.0 1.9E-4 1.3E-2 
Mn 26 5.0E-2 1.9 1.6E-2 3.6E-1  24 5.4E-2 1.9 1.9E-2 2.9E-1 
Fe 26 2.4E-4 1.5 1.2E-4 6.8E-4  24 3.7E-4 1.7 1.4E-4 1.3E-3 
Co 26 8.1E-4 1.7 3.3E-4 2.2E-3  24 1.2E-3 1.9 3.6E-4 3.7E-3 
Ni 26 1.1E-2 2.7 7.9E-4 9.1E-2  24 9.3E-3 2.4 1.6E-3 5.3E-2 
Cu 26 8.9E-2 1.6 3.9E-2 1.9E-1  24 1.1E-1 1.9 2.7E-2 2.7E-1 
Zn 26 2.0E-1 1.2 1.3E-1 2.9E-1  24 3.0E-1 1.4 1.7E-1 5.6E-1 
As 26 8.0E-3 1.6 3.2E-3 1.8E-2  24 1.2E-2 2.2 9.0E-4 4.0E-2 
Se 26 4.8E-2 1.7 1.5E-2 1.5E-1  24 7.5E-2 1.6 2.5E-2 2.1E-1 
Rb 26 1.7E-1 2.9 1.7E-2 1.2E+0  24 1.1E-1 2.2 3.4E-2 6.6E-1 
Sr 26 1.8E-3 1.9 6.0E-4 8.7E-3  23 2.2E-3 2.2 3.4E-4 1.0E-2 
Zr 26 4.3E-5 3.1 5.6E-7 2.2E-4  24 4.7E-5 2.5 6.9E-6 2.8E-4 
Nb 26 3.0E-4 2.6 7.9E-5 2.6E-3  23 3.4E-4 3.0 5.1E-5 4.5E-3 
Mo 26 6.5E-1 2.0 2.2E-1 4.3E+0  24 1.5E+0 2.2 4.1E-1 1.1E+1 
Cd 26 8.3E-2 3.0 1.1E-2 7.6E-1  24 7.0E-2 2.8 1.3E-2 7.9E-1 
Sn 24 7.2E-3 2.4 1.8E-3 2.9E-2  21 6.4E-3 2.9 5.5E-4 3.0E-2 
Sb 25 1.8E-3 3.1 4.2E-5 1.9E-2  20 2.7E-3 3.0 6.3E-4 6.7E-2 
Cs 26 1.6E-3 2.4 2.7E-4 1.3E-2  24 1.4E-3 2.9 3.5E-4 2.1E-2 
Ba 26 1.1E-3 2.6 1.8E-4 6.8E-3  24 1.9E-3 1.9 2.5E-4 4.6E-3 
La 26 5.5E-5 1.8 2.2E-5 2.1E-4  19 5.7E-5 2.9 7.4E-6 4.2E-4 
Ce 24 3.9E-5 2.5 4.2E-6 2.3E-4  20 4.9E-5 2.9 8.4E-6 3.6E-4 
Sm 23 1.4E-4 2.0 4.1E-5 5.1E-4  15 2.2E-4 2.3 5.1E-5 9.2E-4 
Eu 21 3.3E-4 2.7 4.1E-5 1.5E-3  16 5.9E-4 2.5 1.2E-4 3.0E-3 
Gd 24 1.0E-4 2.4 1.0E-5 4.7E-4  15 1.4E-4 3.8 4.4E-6 6.8E-4 
Pb 26 3.0E-4 3.1 1.6E-5 1.8E-3  24 4.3E-4 2.5 1.1E-4 5.4E-3 
Th 25 1.2E-4 2.3 2.1E-5 5.3E-4  20 1.2E-4 4.7 5.1E-6 2.1E-3 
U 26 5.2E-5 2.3 1.3E-5 2.2E-4  24 5.9E-5 3.2 6.2E-6 4.4E-4 
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図 2.5-2	 比較的寒冷地（白）と温暖地（着色）の Log(TF)の比較． 
（左：玄米，右：ジャガイモ） 
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図 2.5-2	 比較的寒冷地（白）と温暖地（着色）の Log(TF)の比較（続き）． 
（左：玄米，右：ジャガイモ） 

 
 

2.5.5.	 ジャガイモの TF 
	 分類の方法は玄米と同じである。得られた TF を玄米と比較するために，箱ひげ図を玄米と並べて
図 2.5-2の右側に示す。これにより，例えば最も上の図（Na, Mg, Al, Si, P, Kの TFが記載されている）
を比較すると，玄米では Si が高い一方で，ジャガイモでは K が高い等，作物種による違いが比較で
きるが，作物種間の違いについては検討課題ではないので解析対象外としている。なお，t-検定により
解析する対数変換した TFは寒冷地 23試料，温暖地 21試料である。得られたデータを取りまとめた
ものは表 2.5-4に示した。 
	 解析の結果，ジャガイモでは 0.01<p<0.05は Na, Mg, Ca, V, Gdであり，Ｍnと Baで p<0.01となっ
た。Ｍnと Baの幾何平均値を比較すると，どちらの元素も温暖地で TFが高く，それぞれ 1.5倍，2.3
倍であった。Ba については玄米でも同様に温暖地で高くなる傾向が示されている（p<0.05）。本調査
で特に Ba に着目しているのは，安全評価上重要核種とされる Ra と挙動が類似しているためであり，
以前の我々の研究結果からも，TF-Raと TF-Baの相関性が高いことが示されている（Uchida and Tagami, 
2007）。すなわち，本研究の結果から，ジャガイモだけではなく玄米についても温暖地における TF-Ra
が高くなることが推測された。しかし，その差は TF-Baの結果から，2−3倍程度と考えられる。 
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表 2.5-4.	 比較的寒冷地と温暖地で採取したジャガイモの TF値の比較 
 Cooler area  Warmer area 
 N GM GSD min max  N GM GSD min max 

Na 23 2.5E-3 2.6 5.0E-4 2.3E-2  21 5.1E-3 3.0 1.0E-3 3.8E-2 
Mg 23 1.4E-1 1.7 3.8E-2 3.6E-1  21 2.5E-1 3.0 2.3E-2 2.2E+0 
Al 23 8.3E-5 2.7 1.2E-5 5.0E-4  21 1.1E-4 3.2 1.0E-5 8.4E-4 
Si 23 4.5E-5 2.2 1.8E-5 3.0E-4  21 4.9E-5 2.9 7.8E-6 4.4E-4 
P 23 1.1E+0 1.4 5.7E-1 1.9E+0  21 1.1E+0 1.8 3.0E-1 3.8E+0 
K 23 2.1E+0 1.5 1.1E+0 4.8E+0  21 2.6E+0 2.1 9.1E-1 1.6E+1 
Ca 23 1.5E-2 2.9 7.8E-4 8.2E-2  21 3.1E-2 3.3 4.9E-3 5.2E-1 
Ti 23 3.5E-4 1.6 1.3E-4 7.3E-4  21 4.1E-4 1.7 9.7E-5 9.4E-4 
V 20 2.2E-4 1.9 9.0E-5 6.8E-4  19 3.6E-4 2.3 9.6E-5 1.5E-3 
Cr 20 9.5E-4 2.4 2.7E-4 7.8E-3  20 9.8E-4 2.9 4.3E-5 5.6E-3 
Mn 23 6.8E-3 1.6 3.1E-3 1.4E-2  21 1.0E-2 1.7 5.8E-3 5.3E-2 
Fe 23 4.2E-4 1.4 2.0E-4 7.4E-4  21 4.3E-4 1.5 1.3E-4 8.4E-4 
Co 23 3.6E-3 1.6 1.4E-3 7.2E-3  21 3.8E-3 2.4 6.3E-4 6.0E-2 
Ni 23 7.8E-3 2.6 1.3E-3 3.7E-2  21 6.6E-3 2.7 1.2E-3 4.5E-2 
Cu 23 1.5E-1 1.5 5.3E-2 3.2E-1  21 1.2E-1 1.8 3.2E-2 4.1E-1 
Zn 23 1.2E-1 1.3 5.8E-2 2.0E-1  21 1.2E-1 1.4 3.4E-2 1.8E-1 
As 21 5.6E-4 3.1 1.0E-4 1.1E-2  19 9.5E-4 2.1 1.1E-4 2.5E-3 
Se 23 1.2E-2 1.8 3.9E-3 5.4E-2  21 1.3E-2 2.8 5.1E-4 4.8E-2 
Rb 23 3.7E-1 3.2 2.3E-2 2.2E+0  21 5.7E-1 4.4 4.1E-2 6.5E+0 
Sr 23 5.7E-3 2.5 7.0E-4 4.7E-2  21 1.2E-2 4.6 2.0E-3 4.8E-1 
Zr 20 1.3E-4 2.6 1.8E-5 7.9E-4  19 1.8E-4 2.3 4.1E-5 9.3E-4 
Nb 19 4.2E-4 2.5 8.6E-5 5.2E-3  20 5.7E-4 3.8 9.5E-5 6.7E-3 
Mo 23 2.2E-1 2.3 3.5E-2 2.3E+0  21 3.1E-1 2.8 3.6E-2 1.7E+0 
Cd 23 3.1E-1 2.2 3.0E-2 1.4E+0  21 2.8E-1 2.5 8.7E-2 1.5E+0 
Sn 17 8.3E-3 3.7 3.9E-4 3.4E-2  17 6.1E-3 3.6 5.2E-4 2.9E-2 
Sb 18 2.7E-3 2.8 7.5E-4 3.2E-2  18 2.4E-3 3.2 5.4E-4 2.3E-2 
Cs 23 4.6E-3 3.4 7.8E-4 1.9E-1  21 6.9E-3 4.3 9.6E-4 8.7E-2 
Ba 23 2.4E-3 2.2 6.5E-4 8.1E-3  21 5.4E-3 2.5 1.3E-3 2.7E-2 
La 23 2.6E-4 1.9 6.9E-5 1.0E-3  21 4.9E-4 4.6 8.2E-5 1.6E-2 
Ce 23 1.9E-4 2.0 5.0E-5 8.3E-4  21 3.3E-4 3.8 7.0E-5 3.6E-3 
Sm 22 4.1E-4 1.6 1.3E-4 8.2E-4  21 6.5E-4 3.0 1.2E-4 6.7E-3 
Eu 21 6.6E-4 3.1 3.8E-5 9.2E-3  20 6.9E-4 3.9 5.7E-5 7.4E-3 
Gd 23 3.1E-4 1.7 1.2E-4 8.1E-4  21 5.7E-4 3.4 1.0E-4 8.8E-3 
Pb 22 5.6E-4 1.9 1.0E-4 1.4E-3  21 7.5E-4 2.8 1.5E-4 2.3E-2 
Th 23 2.6E-4 2.9 2.9E-5 2.3E-3  21 2.6E-4 3.3 6.3E-5 5.4E-3 
U 23 2.1E-4 2.2 2.5E-5 7.6E-4  21 2.9E-4 2.9 7.0E-5 6.8E-3 
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2.5.6.	 葉菜類の TF 
	 全国データ（温暖地を除く）の葉菜類の TF値を温暖地の TF値と比較することで特徴を抽出した。
結果を表 2.5-5に示す。t-検定により p<0.01となり有意差があると認められたのは，Co, As, Se, Nb, Sb, 
Cs, Sm, Eu, Gd, Thであった。Th以外は温暖地で TFが高くなり，幾何平均値の違いは最大 11倍（Eu）
であった。ただし，この方法では収穫時期の影響が考慮されていない。そのため生育期の気温に着目

し，生長が盛んに行われている収穫期 1ヶ月前での月平均気温を指標として分類しなおした。本解析
で使用しているデータの採取時期が 2002年から 2014年と幅があることから，ほぼ中間年である 2008
年の理科年表を用いて，採取月１ヶ月前の平均気温を調査し，気温が 13˚C以下において栽培された試
料と，18˚C 以上において栽培された試料を抽出し，データの比較を行った（分類は平成 27 年度報告
書に記載）。それぞれ n=16が抽出され，気温の平均は 11.3℃と 21.0℃となり，約 10℃の気温差がある
条件で栽培された試料となる。それぞれの元素の TF データについて幾何平均値を導出し，同じ元素
の TF（log値）を図 2.5-3に示したが，1:1の線上に乗っていることからもわかる通り，全ての元素で
有意差が認められなかった。 
	 葉菜類は種類が多様であるが，分類の方法として，葉の広がり方に着目した。すなわち，葉が一枚

一枚重なり球を形成するタイプ（compact head, 結球性）と葉が色々な方向に展開するタイプ（loose leaf, 
非結球性）に分類することができる。前者の例はキャベツ等であり後者の例はホウレンソウである。

それぞれに分類した葉菜類（ネギについては緑の部分を非結球性，白色部分を結球性と分類）の TFか
ら幾何平均値を導出し，log 値をプロットしたところ（図 2.5-4），TFの低い元素ほど非結球性の葉菜
類への移行係数が結球性に比べて高くなることがわかった。すなわち，種類（ここでは作物の形状）

による違いの方が気温の違いよりも影響が大きいと言える。 
 
 
 
 

 
図 2.5-3.	 採取１ヶ月前気温を指標とした葉菜類の TF    図 2.5-4.	 結球性と非結球性の葉菜類の TF 
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表 2.5-5.	 全国（温暖地を除く）と温暖地で採取した葉菜類の TF値の比較 
 Cooler area  Warmer area 
 N GM GSD min max  N GM GSD min max 

Na 25 3.0E-2 4.9 2.8E-3 9.0E-1  23 3.7E-2 5.5 1.1E-3 7.1E-1 
Mg 25 2.2E-1 1.9 4.2E-2 6.2E-1  23 3.1E-1 2.6 5.1E-2 2.1E+0 
Al 25 4.0E-4 4.6 5.9E-5 1.6E-2  23 7.5E-4 4.2 8.1E-5 1.3E-2 
Si 25 4.2E-4 4.5 3.2E-5 9.7E-3  21 2.2E-4 7.5 1.3E-5 5.7E-3 
P 25 1.8E+0 1.9 7.2E-1 6.4E+0  22 1.6E+0 2.2 4.6E-1 6.7E+0 
K 25 2.9E+0 2.2 7.4E-1 2.0E+1  23 4.6E+0 1.8 2.0E+0 1.6E+1 
Ca 25 5.5E-1 2.7 8.2E-2 5.5E+0  23 5.1E-1 2.1 1.2E-1 2.3E+0 
Ti 25 1.3E-3 2.7 2.1E-4 1.9E-2  23 8.8E-4 2.6 2.3E-4 6.8E-3 
V 25 5.9E-4 4.2 3.1E-5 2.1E-2  23 8.2E-4 2.9 1.2E-4 6.1E-3 
Cr 25 5.5E-3 3.5 5.9E-4 5.2E-2  23 1.0E-2 3.5 1.8E-3 4.6E-1 
Mn 25 2.4E-2 2.7 5.2E-3 4.2E-1  23 2.3E-2 1.9 6.2E-3 7.8E-2 
Fe 25 1.3E-3 2.5 3.0E-4 1.6E-2  23 1.4E-3 2.4 3.6E-4 8.1E-3 
Co 25 5.2E-3 2.6 1.0E-3 3.9E-2  23 1.3E-2 3.8 1.7E-3 2.9E-1 
Ni 25 3.3E-2 3.0 3.1E-3 1.6E-1  22 1.8E-2 2.5 2.4E-3 6.8E-2 
Cu 25 1.0E-1 2.4 2.6E-2 3.9E-1  23 1.3E-1 2.8 2.8E-2 3.8E+0 
Zn 25 2.6E-1 1.5 1.3E-1 6.2E-1  23 3.6E-1 1.7 1.4E-1 1.3E+0 
As 25 1.9E-3 3.0 3.9E-4 2.5E-2  23 1.6E-2 1.9 3.6E-3 4.6E-2 
Se 25 3.0E-2 2.6 8.0E-3 3.0E-1  23 7.5E-2 2.3 2.4E-2 5.2E-1 
Rb 25 4.6E-1 3.5 6.2E-2 7.0E+0  23 9.5E-1 4.2 5.8E-2 1.1E+1 
Sr 25 2.2E-1 2.5 5.0E-2 1.0E+0  23 1.9E-1 2.9 4.5E-2 3.0E+0 
Zr 25 5.6E-4 3.2 9.7E-5 9.0E-3  23 1.1E-3 1.8 4.2E-4 5.4E-3 
Nb 25 1.0E-3 3.5 1.4E-4 1.6E-2  23 3.3E-3 4.0 1.5E-4 1.5E-2 
Mo 25 3.5E-1 4.2 3.6E-2 6.5E+0  22 4.5E-1 3.7 2.0E-2 4.7E+0 
Cd 25 3.3E-1 2.6 4.0E-2 2.4E+0  23 2.6E-1 4.1 3.4E-2 3.1E+0 
Sn 25 5.0E-2 3.8 2.6E-3 6.9E-1  23 3.9E-2 2.0 1.8E-2 5.7E-1 
Sb 25 6.6E-3 3.9 9.5E-4 1.2E-1  23 5.6E-2 1.7 1.3E-2 1.4E-1 
Cs 25 5.4E-3 3.7 3.3E-4 7.7E-2  23 1.8E-2 2.4 4.7E-3 1.5E-1 
Ba 25 2.8E-2 2.9 1.6E-3 1.2E-1  23 2.7E-2 3.2 1.2E-3 1.3E-1 
La 25 2.3E-3 4.2 1.1E-4 3.5E-2  23 4.5E-3 1.7 1.4E-3 1.6E-2 

Ce 25 1.2E-3 4.1 9.1E-5 2.6E-2  23 1.6E-3 2.1 3.9E-4 7.5E-3 

Sm 23 1.2E-3 4.6 6.0E-5 2.6E-2  23 6.2E-3 2.2 1.5E-3 2.7E-2 
Eu 22 2.8E-3 3.2 2.8E-4 2.4E-2  23 3.3E-2 2.1 4.0E-3 1.8E-1 
Gd 23 1.5E-3 3.9 8.7E-5 2.5E-2  23 7.5E-3 1.9 2.9E-3 4.6E-2 
Pb 25 3.4E-3 3.6 3.0E-4 6.0E-2  23 5.8E-3 2.4 5.4E-4 3.5E-2 
Th 22 9.4E-4 4.7 9.8E-5 2.7E-2  23 5.4E-5 6.2 8.1E-7 4.1E-3 
U 20 8.7E-4 5.3 7.0E-5 2.8E-2  23 5.3E-4 4.0 7.1E-5 8.2E-3 
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２．６．まとめ 
	 平成 25年度から 29年度までの研究により，本章冒頭で挙げた課題を全て検討した。以下に各項目
の結果について記す。 
 
2.6.1.	 気候変動と環境移行パラメータに関する文献調査 
	 海外の安全評価のための環境移行パラメータ設定は，それぞれの国で国際的なデータや独自のデー

タを解析して行なっていたり，一部を IAEAの TRS-472に依っている場合もある。しかし TRS-472に
は TF に関しては温帯のデータ数に対してその他の気候帯の地域のデータ数が少ないことから，比較
そのものが難しい状況である。Kd については気候帯毎のデータは報告されていない。文献によれば，

土壌や植物の元素濃度データに気温が影響すると示唆する報告もあったが，それを明確に示すデータ

はなかった。TF に対する気候の影響を示そうとした場合，ある作物種内の個体間差や品種間差に加
え，植物群による分類を行うと，作物間差も考慮に入れなければならないため，できるだけ作物種は

揃えた方が良い。しかしながら，気候の違いによる影響に加えて異なる作物種，さらには品種や個体

間差などの変動要因を考慮しても，TFの差は数倍程度と推定された。 
	 国内の文献調査では，グローバル・フォールアウト 90Sr や 137Cs の土壌および農作物中濃度を利用
して寒冷地域と温暖地域による違いの解析を行なった。玄米 TF は 137Cs については寒冷地で高い一
方，90Sr は温暖地で高くなる結果が得られた。TRS-472では穀類の TF データが Sr, Csともに温帯よ
りも熱帯で高くなっていたが熱帯のデータが少なく代表性に乏しい。また，他の野菜類についてもグ

ローバル・フォールアウトデータを用いて検討したところ，TFは 137Csでは気候条件に左右されない
が，90Srは温暖な地域で高くなった。90Srの結果は玄米の結果と一致したが，TRS-472に記載されてい
る葉菜類のデータからは，Srでは差がなかった。傾向は一定しておらず，データの質が揃った条件で
比較することが必要であることがわかった。 
 
2.6.2.	 土壌−植物間移行係数に対する気温の影響調査 
	 文献調査ではデータの質の揃ったデータセットが不足しており，そのため影響調査が困難であった

ことから，5 年間にわたり国内の比較的寒冷地と温暖地においてフィールド調査を行った。収穫時の
土壌と農作物（玄米，ジャガイモ，葉菜類）を採取して土壌および農作物試料中の希土類元素を含む

20以上の安定元素について測定し，移行係数を得てデータベース化した。比較的寒冷地および温暖地
の選択は年平均気温を指標とした。寒冷地域として，北海道，青森県，岩手県および秋田県を，温暖

地域として，沖縄県，鹿児島県，宮崎県，熊本県，長崎県，福岡県，高知県を選択した。試料採取は，

玄米については平成 26-28年の 3年間，ジャガイモについては平成 26〜29年度の４年間行い，玄米に
ついては，寒冷地および温暖地においてそれぞれ 15試料，合計 30試料，またジャガイモについては
寒冷地および温暖地においてそれぞれ 20試料，合計 40試料を調査した。葉菜類は平成 25年度に 20
試料の採取を行った。土壌特性，元素濃度（土壌および農作物）を測定し，TFとともにデータベース
化することができた。データの解析は変動要因の解析（第 2.6.4 (d) 項）で報告している。 
 
2.6.3.	 土壌−土壌溶液間分配係数（Kd）に対する気温の影響調査 
	 Kd 実験は室温において行われるが，ヨウ素や炭素といった非金属元素ではなく，金属元素の場合，

温度を変えた時に Kd値が変わるのかどうかは明確ではない。そこで，Cs を対象として検討を行うこ
ととした。Cs は土壌粒子に収着されやすいが，有機質土壌の場合には Kdが低くなることが知られて

おり，温度の違いにより有機質が消費されて減少すれば，間接的に Kd 値が変動を受ける可能性があ

る。本実験では，過去に 23℃において Kdを求めた水田土壌 20試料と畑土壌 20試料について，有機
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物含量に大きな変動を与えない低温条件（10℃）と微生物活性を促すための高温条件（30℃）におい
て Kdを求め比較を行った。その結果，土壌利用別（水田，畑）で解析すると，水田土では 10℃の Kd

に対し 23℃と 30℃では有意に低く，畑土壌では 10-23-30℃では有意差は無かったが，10℃で高い傾向
にあった。また土壌種別では，Fluvisolに属する土壌でより顕著に温度による影響を受けたことがわか
った。10℃-Kd／23℃-Kd比の幾何平均値は 1.6（範囲：0.7-4.3）また，10℃-Kd／30℃-Kd比の幾何平均

値は 1.7（範囲：0.7-5.9）であり，したがって，温度によって Kd-137Cs値に平均として２倍程度の変動
があることがわかった。なお土壌溶液の pHと ECはそれぞれの温度で有意差は見られず，pHや共存
イオンの増減によって Kdが影響を受けた訳ではないことがわかった。 
 
2.6.4.	 温度に影響される可能性のある TFや Kdを用いた変動要因の解析 
	 これまでに蓄積したデータをデータベース化し，ヨウ素 Kd, 炭素 Kd, 炭素 TF, 多元素 TF（玄米，
ジャガイモ，葉菜類）について，それぞれ変動要因解析を行った。 
(a) ヨウ素 Kdでは，4℃と 23℃で採取した Kdとデータベースに含まれる項目間の相関を付き合わせる

ことで，温度の影響を間接的に調査した。その結果，Mo（IO3
-に対して）で温度は 4℃と 23℃の Kdと

の相関性が異なっており，温度に対する影響があると考えられる項目として抽出されたが，その他の

項目は抽出されなかった。なお温度毎に I-と IO3
-の Kd値を比較すると，23℃では I-と IO3

-で良い相関

が得られるが（R=0.649, p<0.001），4℃では相関が低かった（R=0.169, p=0.045）。温度が高い実験条件
下では，時間とともに化学形別割合が類似することが要因と考えられた。 
(b) 炭素 Kdと相関係数が高かった項目は Kd_Ni, Kd_Sb, Kd IO3 (4℃，23℃)，pHおよび水抽出された F
と Pの 7項目であった。水溶性 Pは微生物活性に影響を及ぼす項目と考えられ，したがって温度との
関係がある可能性もあるが，他の項目は温度による説明ができない。 
(c) 炭素 TFについては，統計的にデータを解析する手法であることから，気温の違い毎のデータを得
ることはできなかった。米と葉菜類で比較したところ，米の TFが 0.17，葉菜類で 0.8が得られ，作物
種によって差があることがわかった。 
(d) 多元素の TF は，平成 25 年度から平成 29 年度までに収集した農作物（玄米，ジャガイモ，葉菜
類）について，すでに報告済みの全国データと合わせて比較的寒冷地および温暖地における TF に差
があるか否かを t-検定により解析を行った。その結果，それぞれの作物について有意差が認められる
元素があったが，その差は玄米・ジャガイモで 2−3倍程度，葉菜類で最大 11倍であった。多くの元素
で気候の違いによる TFの差はほとんどないことがわかった。 
 
	 本調査研究のきっかけとなった, 
(1) 寒冷地における生育期間の延長による重要核種関連元素の TF増加の可能性 
(2) IAEAテクニカルレポートシリーズ No.472に記載されている温帯と熱帯・亜熱帯データの違い 
について，(1)では，ほとんどの農作物は自然の中で半人為的に生産される状況にあり，商業的に成り
立つように寒冷地でも暖かい時期を選択したり，環境に適した品種育成するなどしてある程度の栽培

期間幅以内において収穫されることが影響し，著しい TF増加につながらないことがわかった。また，
(2)では，分析結果についてデータの質が揃えられないことに加え，それぞれの地域で行われた実験条
件や作物種の違い，さらにはデータ数自体に限りがあることが，データ比較の際に影響していたと考

えられる。また，そのような状況から，それらのデータの代表性についても配慮が必要であろう。 
	 国際的な IAEA データについては，数が充実することによって気候別のデータ比較が可能になると
期待できるが，現状ではデータの代表性や，気候別のデータ解析が行える状況にないことも考えると，

TRS-472に報告されている気候別のデータセットが安全評価に用いるために必ずしも適しているとは
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言えない可能性がある。本調査による TF データは少なくとも，比較的温暖な地域と寒冷な地域にお
いて，TFの差は生じないことから，温暖からやや寒冷な気候条件において，異なる TFを設定する必
要はないといえる。 
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第３章 放射性炭素の移行パラメータに対する微生物活動の影響調査 

 

３．１．はじめに  

使用済み核燃料の再処理施設や MOX 燃料加工施設の操業に伴い発生する「超ウラン核種を含む放

射性廃棄物（TRU廃棄物）」には，種類や性状そして放射能レベルの異なる放射性廃棄物が含まれる。

なかでも放射性炭素（14C）は物理的半減期が 5730 年と長く，そして埋設処分場を構成する人工バリ

ア材や母岩への収着率が小さいことから，TRU廃棄物の被ばく線量の概算において線量支配核種と評

価されている（JAEA and FEPC, 2007）。14Cを含む長半減期放射性核種の地層処分における最終的な目

標は，遠い将来にわたって放射性廃棄物がヒトに影響を及ぼさないようにすることである。この目標

を達成するために，大きく分けて二つのシナリオ（地下水シナリオおよび近接シナリオ）でシミュレ

ーションが行われ，安全評価に役立てられている。このうち地下水シナリオでは，処分場から漏洩し

た放射性核種が地下水を介して最終的にヒトの生活圏へと移行することが想定されている（核燃料サ

イクル開発機構, 1999）。このように，14C が処分場からヒトへ至るまでのプロセスを長期的な視点で

評価することは重要である。 

これまでに，生活圏に到達した 14C の

大部分は，農耕地においてガスとして大

気中に放出されることが明らかにされ

てきた（Ishii et al., 2015）。そして，14Cの

ガス化は微生物が関与していることも

分かってきた。標準状態（25℃，1気圧）

でガス化する放射性核種は限られてい

るため，ガス化は 14C の特徴的な環境移

行プロセスといえる（図 3.1-1）。環境移

行パラメータとしてよく利用される土

壌-土壌溶液間分配係数（Kd）や土壌-農作

物間移行係数（TF）は，ガス化の影響を

考慮しておらず，したがって，14Cの移行

プロセスの評価においてガス化を考慮

することは重要である。 

近年，温暖化や寒冷化といった将来的な地球環境の変化が示唆されており（Frölicher et al., 2014），

気候変動は長期にわたって安全性を確保する必要がある放射性廃棄物処分において考慮すべき項目で

ある。微生物の活動は気温の変化に対して敏感に反応するため（Castro et al., 2010; Schindlbacher et al., 

2011），温暖化や寒冷化による気温の変化は 14Cのガス化にも影響すると考えられる。また，微生物の

代謝活動は気温の変化以外にも，湿度，pH，酸化還元電位，栄養環境など様々な物理化学的要因にも

影響されるので，14C ガス化に寄与する微生物活動に関連した指標値が，ガス化を考慮した移行パラ

メータとなりうる可能性がある。 

平成 25年から 5年間にわたる本調査では，土壌微生物活動が 14Cのガス化を考慮した移行パラメー

タとなりうるか検討した。更に，シミュレーションモデルを用いて水稲による 14C の取り込みに対す

る重要因子の抽出を行った。 

 

 

 

 

図 3.1-1 水田環境における 14C移行プロセス 
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３．２．土壌微生物活性と放射性炭素のガス化との関係 

3.2.1. 微生物活性調査の全体計画 

本調査は，土壌微生物の活動を指標として 14C ガス化を考慮したより妥当性の高いパラメータの導

出を検討することを目的とした。14Cのガス化は主に微生物が担っているのだが，微生物の活動は様々

な環境因子に影響される。そこで，微生物活動と 14C ガス化の関係を明らかにすることで，微生物の

活動が環境因子も含めた 14Cのガス化に対する統括的指標になるのではないかと考えた。 

本調査の全体計画を表 3.2-1に示す。本調査ではガス化した 14Cを定量することが重要となる。そこ

で平成 25 年度は，これまで間接的に評価していた 14C ガス化を直接測定する方法について検討した。

また，発生した 14Cガスの化学形態についても調査した。平成 26年は土壌微生物活動の指標として呼

吸活性を選定し，多試料の呼吸活性を同時に

測定する方法について開発した。また，土壌

活性は微生物の生物量にも依存することか

ら，アデノシン三リン酸（ATP）を指標とする

生物量測定法についても開発した。平成 27年

度には，これら開発した方法を用いて土壌微

生物活性と放射性炭素のガス化との関係につ

いて調査し，平成 28年度にはその関係の要因

について検討した。平成 29年度には，これま

でに得られたデータおよび追加で取得した

14C ガス化データを用いて，微生物の活動が

ガス化を考慮した移行パラメータとなり得る

可能性があるか検討した。 

 

3.2.2. 放射性炭素のガス化 

過年度の本事業では，試料中の 14C 初期添加量と培養後の固相および液相に残った 14C 量の差とし

て 14Cのガス化を評価してきた。しかしながら，水稲によるガス化した 14Cの取り込みは主要な 14Cの

移行経路であるため，直接的に測定することが望まれる。また，間接法ではガス化した 14C の化学形

態等の情報が得られないが，直接法では炭酸ガスとそれ以外のガスに分別して測定することが可能で

ある。炭酸ガスは光合成により農作物に取り込まれる可能性があるため，最も着目すべき化学形態で

ある。以上の理由から，ガス化した 14Cを直接測定する方法について検討した。 

 

3.2.2.1. 14Cガスの回収と測定方法 

14Cガスを発生させるために湛水土壌試料を作成した。土壌試料作成にあたり，0.5 gの水田土壌試

料と 5mLの 14C標識酢酸溶液（約 1.7 kBq mL-1）を 50 mL容の褐色ガラスバイアルで混合した。培養

は 7日間行い，この期間 25°Cで 160 rpmの速度で振とうした。 

発生した 14Cガスを直接測定するために，4つの装置を準備した（図 3.2-1）。いずれの装置も容器に

蓄積した 14C ガスを酸素ガスで追い出し，CO2吸収剤（16 mL）で 14CO2を回収した。酸素ガスは 10 

mL min.-1の流量で 30分間通気した。装置１は，発生した 14CO2ガスのみを回収することを目的とした

装置である。装置２から装置４までは，14CO2以外のガスも回収することを目的に，途中，セラミック

電気管状炉（800°C設定）を接続した。この燃焼処理により 14CO2以外のガスも 14CO2ガスとして回収

できることが期待された。燃焼を触媒するために管状炉に通す石英管には通気の上流側に酸化銅（25 

g）を下流側に Ptアルミナ触媒（4 g）を封入した。装置 3と装置４では，ガスを脱水するためにセラ

表 3.2-1 調査の全体計画 

 

年度 実施項目

25 　14
Cガス直接測定方法の開発

　14
Cガスの化学形態調査

26 　呼吸活性測定法の開発

　生物量測定方法の開発

27 　微生物活動と 14
Cガス化との関係調査

　土壌微生物の炭素資化性調査

　土壌微生物に対する酢酸の影響調査

28 　酢酸の初期濃度効果

　微生物群集構造に対する気温の効果

29 　水稲玄米中の 14
C濃度に対する気温の効果

　ガス化を考慮したパラメータの可能性
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ミック電気管状炉の直前に 30 mLの濃硫酸を接続した。装置 4では，脱水の前に NaOH溶液で CO2を

回収した。このガスを通した CO2吸収剤を 4 mLから 6 mL分取し，総体積が 18 mLとなるよう液体

シンチレーションカクテル（Hionic-Fluor, PerkinElmer Japan）を添加混合した。14C放射能は液体シン

チレーションカウンタで測定した。 

 

3.2.2.2. キャリア溶液の効果 

極微量のトレーサを添加する場合，化学分離や回収を容易にするためキャリアも添加することがあ

る。そこで，装置２を用いてキャリア添加の効果について検討した。湛水土壌試料であるが，脱イオ

ン水を 0.1 mM の酢酸ナトリウム溶液に置き換え 14C 標識酢酸溶液を作成し，これを水田土壌と混合

し作成した。培養 7日目まで発生した 14CO2ガスは試料当たり 4.0  103 ± 4.9  101 Bqであり，この値

とキャリアを含まない場合に発生した 14CO2ガス濃度との間に差は認められなかったので，本実験条

件ではキャリアを添加する必要は無いと判断した。 

 

3.2.2.3. CO2吸収剤の検討 

NaOH 溶液は CO2吸収剤としてよく利用されるが，液体シンチレーションカウンタによる 14C の検

出感度が，同じく CO2吸収剤である Carbo-Sorb Eよりも低いとされている（原子力環境整備促進・資

金管理センター 2011）。しかしながら Carbo-Sorb E は有機系 CO2吸収剤であり，もし有機形態の 14C

ガスが湛水土壌から発生した場合，それらも捕集してしまう可能性がある。また，高可燃性であり管

状炉の直前で使用した場合，引火する可能性があり危険である。そこで，CO2吸収剤として NaOHの

効果を検討した。検討は装置１を用い，この装置の CO2吸収剤として 1 M NaOH溶液と Carbo-Sorb E

をそれぞれ用いて結果を比較した。湛水土壌試料はキャリアを含まない試料を準備し，７日間培養後，

回収された 14C放射能を液体シンチレーションカウンタで測定した。NaOH溶液を用いた場合，14CO2

ガスは試料当たり 3.9  103 ± 2.1  102 Bqであり，この値と Carbo-Sorb E で回収した 14CO2ガス濃度

（4.1  103 ± 1.0  102 Bq/試料）との間に差は認められなかった。よって，取扱が容易な NaOH溶液を

14CO2ガス回収に用いることとした。 

 

3.2.2.4. 14Cガス直接測定法 

キャリアの効果と CO2吸収剤の検討の結果を踏まえ，構成した装置１から装置４を用いガス化した

14C の直接測定を検討した。その結果，いずれの装置においても回収された 14CO2量に差は無かった。

つまり，装置２から装置４に備え付けられた脱水や燃焼機能は 14C ガスの回収向上にほとんど効果を

 

 

図 3.2-1 14C直接測定の調査に使用した装置 

CO2トラップ×３湛水土壌O2 gas

CO2トラップ×３湛水土壌O2 gas 管状炉

CO2トラップ×３湛水土壌O2 gas 管状炉脱水

CO2トラップ×３湛水土壌O2 gas 管状炉脱水NaOH

装置１:

装置２:

装置３:

装置４:
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発揮しないことが分かった。 

装置１において，吸収剤に捕集された 14C は，最上流（湛水土壌試料に最も近い位置）の吸収剤で

最も多く 3.9  103 ± 1.7  102 Bqであった。次の吸収剤では 3.0  101 ± 3.0  101 Bqとわずかに 14Cが検

出されたが，最後の吸収剤では 1.6  100 ± 7.5  10-1 Bqと無視できるレベルまで減少した。以上の結果

から，1M NaOH を CO2吸収剤として用いる場合，少なくとも 2連以上で CO2の吸収を行う必要があ

ることが分かった。 

装置４では湛水土壌試料の直後に設置した CO2 吸収剤に発生したガスを通気し，14CO2 とそれ以外

のガスに分離した。最上流の吸収剤で捕集された 14CO2量は試料当たり 3.5  103 ± 4.1  102 Bqであっ

た。管状炉による処理以降に捕集された CO2ガスは，試料当たり 3.4  101 ± 1.5  101 Bqであった。こ

の値は装置１における 2本目の CO2吸収剤で捕集された 14CO2量とほぼ同じであった。装置１の結果

から明らかなように，湛水土壌から発生したガスは 1 本の CO2 吸収剤では捕集しきれない。よって

14CO2ガスの一部が下流に流れ，管状炉以降に設置した CO2吸収剤に捕集されたと考えられる。 

以上の結果から，湛水土壌から発生した 14C ガスを 14CO2ガスと 14CO2以外のガスに分別して測定

するためには，まず 14CO2を NaOHで捕集し，14CO2以外のガスは燃焼し 14CO2としたのち NaOHで捕

集する方法が提案される。そこで装置４の濃硫酸を2連の1 M NaOH溶液に置き換えた装置を作成し，

14C ガスの直接測定を試みた。つまり，管状炉の前後で CO2吸収剤である NaOH 溶液を三連ずつ，合

計 6本設置した。管状炉上流で捕集された 14CO2ガス量は 1試料当たり 3.8  103 ± 2.0  102 Bqで，下

流で捕集された 14CO2ガス量は 1.0  101 ± 9.6  100 Bqであった。管状炉下流で捕集された 14CO2ガス

は，燃焼処理の結果 14CO2ガスとなったと考えられることから，湛水土壌から発生した 14C ガスの主

成分は 14CO2であったと結論される。 

水稲は主に光合成により 14Cを取り込む。従って，14Cのガス化において最も重要な化学形態は 14CO2

ガスである。また，上述の一連の実験から湛水土壌から発生する 14C ガスの主化学形態は 14CO2ガス

であることも分かった。従って，14CO2以外のガスを定量しなければならない試験を除けば，14Cガス

の直接測定法として最も簡便な装置１が推奨される。 

 

3.2.2.5. 水田土壌の 14Cガス化率 

開発した 14CO2ガス直接測定法を利用し，全国各地で採取した水田土壌において[1,2-14C]酢酸ナト

リウムを基質としたときの 14CO2ガス発生率を調査した。この試験では，平成 14 年度から平成 18 年

度までに行われた「放射性核種生物圏移行パラメータ調査」において全国各地より採取された水田土

壌（63 試料）を用いた。土壌試料の採取場所（都道府県），FAO-UNESCO 分類名，日本の土壌分類，

炭素量，窒素量，及び C/N比については過去の報告書を参照されたい（放射線医学総合研究所，2013）。 

30 mL容遮光性ガラスバイアルに準備した 0.5 gの風乾水田土壌を 0.5 mLの脱イオン水で湛水し，

暗条件のもと，25℃で 7 日間培養した。125 µL の[1,2-14C]酢酸ナトリウム溶液を添加し，さらに 1 時

間，25℃で培養した。14C の初期添加放射能濃度は約 426 Bq/vial であった。今回の試験では，水稲に

取り込まれる 14CO2ガス発生率を評価することであり，化学形態別に 14C ガスの発生率を求めること

ではない。そこで，今回は 14CO2以外のガスについては測定しなかった。湛水土壌から発生した 14CO2

ガスは 16 mLの 1 M NaOH溶液に 3連で通気することで回収した。14CO2を捕集した NaOHと Hionic-

Fluorを混合し，液体シンチレーションカウンタ（Tri-Carb 2100TR，PerkinElmer Japan Co., Ltd.）で 14C

の放射能を測定した。 

培養 7日目において，14C 初期添加量に対する発生した 14CO2量の割合（発生率, %）を図 3.2-2 に

示す。14Cガス化率の平均値と標準偏差から求めた変動係数は 16.2%であった。使用した水田土壌は全

国各地で採取された土壌であり，土壌タイプを含めその物理化学的特性は様々であった（放射線医学
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総合研究所，2013）。湛水土壌試料がそれぞれ異なる水田土壌を用いたことを考慮すれば，この値は比

較的小さいといえる。また，平均値と中央値間にほとんど差はみられず，最大値と最小値の差も 2倍

以下であった。この様に本調査で使用した全国各地の水田土壌において 14C ガス化率の差は小さく，

日本の水田土壌における 14Cガス化率は大きく異ならないことを示唆している。 

 

後述するが（第 3.3.2.項）酢酸は土壌微生物にとって必ずしも利用しやすい基質ではない（放射線

医学総合研究所，2016）。そこで，より利用しやすい麦芽糖を 14C源として供給したときの 14Cガス化

率についても調査した。この調査では前述の 63水田土壌から 15土壌を選択し，実験に供した（放射

線医学総合研究所，2018）。培養 7 日目に添加した 14C 初期添加量に対する発生した 14CO2 量の割合

（発生率, %）を図 3.2-3に示す。14Cガス化率の変動係数は 20.2%であり，全国 63水田土壌よりも大

きくなった。最大値と最小値の差は約 2倍であった。[1,2-14C]酢酸ナトリウムを 14C源とした場合より

高いガス化率を期待していたが，むしろ低い値となった。 

 

 

 

図 3.2-2 14C標識酢酸を基質としたときの培養 7日目における 14CO2の発生率 
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図 3.2-3 14C標識麦芽等を基質としたときの培養 7日目における 14CO2の発生率 
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3.2.3. 土壌微生物活性 

土壌微生物は 14Cのガス化に対して重要な役割を担っている（Ishii et al., 2015）。微生物活動は温度

や栄養分など様々な環境要因に左右されるため，長期の安全評価を実施するには環境要因の影響を統

括的に評価する事が必要である。土壌微生物活動と 14C ガス化率の関係を示す事ができれば，土壌微

生物活性が環境因子による影響も踏まえた 14C 移行パラメータの統括的指標となり得ることが期待さ

れる。そこで，土壌微生物酵素活性の測定法について検討した。 

 

3.2.3.1. 微生物活性測定対象となる酵素 

分解された有機物の最終形態の多くは二酸化炭素であることから，微生物の呼吸活性に着目した。

Dehydrogenase（デヒドロゲナーゼ）は生体内で有機物質から水素を離脱させる反応（脱水素反応）を

触媒する酵素の総称である。この反応は土壌微生物の呼吸経路および電子伝達系に関わるものである。

また，デヒドロゲナーゼは生体細胞外には蓄積されず細胞内にのみ存在することから（Shukla and 

Varma, 2011），土壌微生物呼吸活性の測定対象として適当である。 

デヒドロゲナーゼは土壌中の生物活性の指標として一般的に利用されており，その測定にはテトラ

ゾリウム塩が用いられる。テトラゾリウム塩は電子受容体として働き，脱水素酵素などが存在すると

有色のホルマザンに還元される（Rossel et al., 1996）。本調査ではテトラゾリウム塩として，ヨードテ

トラゾリウムクロライド: 2-(p-iodophenyl)-3(p-nitrophenyl)-5-phenyl tetrazolium chloride [INT]を選定した。

INT は水およびアルコールに多少溶解し，酸化還元電位が低いため容易に還元され不溶性の赤紫色ホ

ルマザンとなる。この INT-formazan（INT-フォルマザン）は耐光性があり安定性のある化合物である

ため，メタノールやエタノール，またはジメチルホルムアミドなどで容易に抽出し分光光度計で測定

が可能である（Rossel et al., 1996; Welp, 1999; Mersi and Schinner, 1991）。また，毒性が低いことも，こ

の試薬を利用する利点である（Mukhopadhyay et al., 2010）。 

 

3.2.3.2. 土壌呼吸活性の多試料同時分析法の開発 

平成 25 年度に INT を用いた土壌微生物の呼吸活性法を開発した。開発の過程において，INT を溶

解する溶媒と最終濃度の検討，INT-フォルマザンが形成されるまでの時間，INT-フォルマザンの抽出

液，抽出時間，抽出方法等を検討した。しかしながら，この手法は分析に時間を要し，劇物であるメ

タノールを多量に使用するなどの問題点があった。そこで，平成 26年度は測定効率の改善，劇物使用

量の減量，そして多試料同時分析を目標に，土壌呼吸活性多試料同時分析法の開発を行った。 

多数の試料の吸光度を一度に測定する場合，96 穴のマイクロプレートがよく利用される。そこで，

土壌呼吸活性をマイクロプレートで測定する方法を検討した。この検討の過程で，INT-フォルマザン

の抽出液として N,N-ジメチルホルムアミド（DMF）が有効であることを明らかにした。また，100％ 

DMF はマイクロプレートで良く使用される材質を溶解するが，エタノールで 15%まで希釈した溶液

（15% DMF）は，INT-フォルマザンの抽出効率を下げず，かつマイクロプレートも溶解しないことを

明らかにした。この様な試行錯誤の結果，土壌呼吸活性の多試料同時分析法を確立した。 

 

3.2.3.3. 水田土壌の土壌呼吸活性 

開発した多試料同時分析法を利用し，全国各地で採取した水田土壌の呼吸活性と[1,2-14C]酢酸ナト

リウムを基質としたときに発生する 14C のガス化率との関係について調査した。土壌呼吸活性も 14C

ガス化率を測定した土壌について，開発した土壌呼吸活性多試料同時分析法により最終的に得られた

試料の吸光度とオートクレイブ滅菌したコントロールの吸光度の差を，土壌呼吸活性により形成され

た INT-フォルマザンの吸光度とした。INT-フォルマザンの定量は，市販の INT-フォルマザン（ICN-
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Biomedicals Inc.）を用いて作成した検量線を用いて行った。 

日本の各地より採取した水田土壌の培養 7日目における土壌呼吸活性の結果を図 3.2-4に示す。得

られた土壌呼吸活性の範囲は検出下限値（10 µg INT-フォルマザン/g-dry soil/h）から 1,443 µg/g-soil/h

で，平均値と中央値はそれぞれ 476 µg/g-soil/hと 461 µg/g-soil/hであった。土壌呼吸活性の平均値と標

準偏差から求めた変動係数は 73.1%と大きく，日本の水田土壌における土壌呼吸活性は土壌間で大き

く異なることが分かった。 

 

3.2.4. 土壌微生物量 

微生物量の測定には，直接検鏡法，ATP 法，基質誘導法，クロロフォルム燻蒸培養法など様々な手

法があるが（木村 1991），本調査では ATP 法について検討した。ATP 法は微生物生体内に存在する

ATP 量から微生物量を求める方法であり，簡便に測定する方法が報告されている（青山 2011）。青山

の方法を参考に，水田土壌試料中の ATP測定に最適化した方法について検討した。 

 

3.2.4.1. 微生物量の測定方法 

土壌微生物から抽出した ATP がルシフェリン及びルシフェラーゼと反応した結果生じる発光の安

定性について検討した。その結果，水田土壌試料から抽出した ATP の相対発光量は測定開始直後から

下がり続けることが分かった。この結果から，相対発光量を感度良く測定するためには，ATP 抽出液

と発光試薬を混合したのち速やかに測定することが重要であるが，途中の作業工程にかかる時間を考

慮し，ATP抽出試料と発光試薬の混合から 30秒後に相対発光量を測定することとした。 

ATP の抽出液であるが，INT-フォルマザンは DMFで効率よく抽出できたので，DMFによる ATP の

抽出効率についても検討したが，ATP の抽出には DMFより DMSOが適していることが分かった。 

 

3.2.4.2. 水田土壌の微生物量 

前節で検討した ATP 法を利用し，全国各地から採取した水田土壌の土壌微生物量を測定した。土

壌微生物量も 14Cガス化率と同じ土壌を使用し，土壌から抽出された ATPの分析を行った。本事業は

14C ガス化率の統括的指標を探索することが目的である。一般的に微生物量は土壌の単位重量当たり

の微生物の総炭素量として与えられるが（木村, 1991），本試験では ATP 量を微生物量に換算すること

 

図 3.2-4 全国各地より採取した水田土壌の培養 7 日目における土壌呼吸活性 
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はせず，ATP 由来の相対発光量を微生物量の相対量として与えた。 

日本の各地より採取した水田土壌の培養 7日目における ATP 量の結果を図 3.2-5に示す。得られた

微生物量の範囲は 202 Relative Light Unit (RLU)から 1,518 RLUと広く，平均値と中央値はそれぞれ 583 

RLU と 488 RLU であった。微生物量の平均値と標準偏差から求めた変動係数は 47%と大きく，日本

の水田土壌における微生物量は土壌呼吸活性（図 3.2-4）と同じく土壌間で大きく異なることが分かっ

た。 

 

3.2.5. 土壌微生物活動と放射性炭素のガス化との関係 

有機物は呼吸代謝により最終的には水と二酸化炭素に分解される。この分解過程で働く脱水素酵素

より，湛水土壌試料に添加された INT は還元され，INT-フォルマザンが形成される。INT-フォルマザ

ンの形成は，つまり二酸化炭素の発生を意味する。したがって，土壌呼吸活性から 14C ガス化率を見

積ることが可能であり，統括的指標となり得ることが期待した。そこで[1,2-14C]酢酸ナトリウムを 14C

 

図 3.2-5 全国各地より採取した水田土壌の培養 7 日目における微生物量 
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源としたときの土壌呼吸活性と 14C ガス化率の関係について調査したが（図 3.2-6），明確な相関関係

は見られず，土壌呼吸活性の増加と共に 14C ガス化率は減少する傾向が見られた。同様に，14C 源を

[1,2-14C]酢酸ナトリウムから麦芽糖に変更した場合も，微生物の呼吸活性と 14Cのガス化との間に相関

関係は認められなかった（図 3.2-7）。 

これらの結果は培養 7 日目の結果であり，いわゆる微生物活動的には安定した定常状態における

結果である。そこで P36 水田土壌を 10 日間連続で湛水培養し，各日 1 時間当たりの土壌呼吸活性と

14Cガス化率を求めた。結果を図 3.2-8に示す。培養 2日目以降 7日目まで土壌呼吸活性は上昇し，そ

の後 10日目まで減少し続けた。一方，14CO2ガス発生量は培養 1日目に最も高く，その後低下し続け

た。以上の結果から，微生物の呼吸活性と 14C のガス化は必ずしも一致するとは限らないことが分か

った。 

細胞当たりの呼吸量が同じであれば，生物量の増加に伴い CO2の発生量も多くなる。そこで，微生

物量の増加に伴う 14C ガス化率の増加が期待された。もし，この関係が成立つのであれば，微生物量

は 14C ガス化の統括的指標と成り得る。そこで土壌微生物量と 14C ガス化率の関係について調査した

が，期待に反し明確な相関は見られず，14Cガス化率は微生物量の増加に伴い減少した（放射線医学総

合研究所，2015）。同様の結果は麦芽糖を 14C源とした時の 14CO2発生量と ATP量の関係においても得

られた。以上の結果から，微生物量もこれだけでは 14C ガス化の統括的指標として利用できないこと

が分かった。 

 

3.2.6. ガス化の統括的指標 

水稲による 14Cの取り込みにおいて，ガス状の 14Cは重要な役割を担っている。ところが，環境移

行パラメータとしてよく利用されている土壌-植物移行係数は，ガス状の放射性核種の移行を考慮して

いない。そのため，従来の移行係数は 14Cの安全評価を行う上で最適な移行パラメータとは言い難い。

ガス化を考慮したより妥当性の高いパラメータ値が設定できれば，より精度の高い安全評価が実施で

きる可能性が高まる。微生物活動を 14C ガス発生の指標として利用するためには，まず微生物活動と

14C ガス発生との間に関係があることを明らかにすることが重要である。この様な考えの基，本事業

ではこれまでに微生物の呼吸活性（土壌呼吸活性），および微生物量（ATP量）と 14Cガス化率の関係

について調査を行ってきた。しかしながら，いずれも有意な相関関係は得られなかった（放射線医学

総合研究所，2015）。そこで，土壌微生物群集の種構成や活性等に影響すると考えられる土壌特性も含

 

図 3.2-8  P36 水田土壌における 10日間の土壌呼吸活性と 14Cガス化率の変化 
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め，14Cのガス化を説明することができる指標について検討することとした。 

水田の物理化学生物学的特徴が 14C のガス化の指標として利用できるか検討するために，14C ガス

化率を目的変数，物理化学生物学的特徴を説明変数として単回帰および重回帰分析を行った。物理化

学生物学的特徴として次の 17項目を用いた：INT還元速度（呼吸活性），ATP量（微生物量），粗粒砂

の割合，細粒砂の割合，シルトの割合，粘土の割合，仮比重，土粒子密度，含水率，電気伝導度，pH，

交換性 Ca，交換性 K，活性 Al，活性 Fe，炭素含量，窒素含量。これらの項目は，それぞれ単位が異

なるため，まずはこれらの値を標準化した。つまり，各値と各項目の平均値が０，分散が１の標準正

規分布となるように値を調整した。 

始めに，14Cガス化率と物理化学生物学的特徴データとの単回帰分析を行ったが，14Cガス化率はい

ずれの物理化学生物学的特徴データとも有意な相関は認められなかった。 

次に，説明変数である物理化学生物学的特徴データの中から重回帰分析に適切な変数を選定するた

めに赤池情報量基準（AIC）を求め，選定された変数を用いて 14C ガス化率の重回帰分析を行った。

AIC の結果，ATP，粗粒砂の割合，細粒砂の割合，シルトの割合，pH，活性 Al，および活性 Fe を説

明変数として用いることが適切であることを

確認した。各説明変数の係数値，標準誤差，t値

および p 値を表 3.2-2 に示す。この重回帰分析

における決定係数は 0.2954 であり，p 値は

<0.0001 であった。つまり，この回帰式は有意

ではあるが，14C のガス化率はこれらの説明変

数で約 30%程度しか説明できないことが分か

った。この結果から，これら物理化学生物学的

特徴は 14Cガス化率の統括的指標として適さな

いと結論された。 

14C のガス化に微生物が関与することは明らかである（Ishii et al., 2015）。これまでの試験はいずれ

も単一の 14C 標識有機物を用いたガス化率の結果であるため，他の有機物を利用して呼吸活性が高ま

った場合，14Cガス化率の上昇は見込めない。従って，14Cのガス化を考慮したパラメータを導出する

ための統括的指標を考える場合，様々な有機物が 14Cで標識された状況を考慮し検討する必要がある。

実際，炭素は生物にとって必須元素であるため，体内に取り込まれ代謝され，そして様々な分子へと

変換される。TRU廃棄物処分場から例え単一の化学形態として生活圏に移行してきたとしても，時間

と共に多様な化学形態に変化すると想定される。従って，TRU廃棄物による安全評価ではありとあら

ゆる炭素が 14Cで標識され生態系を循環していることを考慮する必要がある。 

 

 

３．３．土壌微生物活動に影響する要因 

3.3.1. 影響要因調査の全体計画 

14Cのガス化に微生物が関与しているにもかかわらず，平成 25年から平成 27年までの調査では 14C

のガス化との関係は見いだせていない。そこで，平成 27年度以降，その原因を探るための基礎情報を

得ることを目的とした調査を行った（表 3.2-1）。 

土壌微生物の呼吸活性や微生物量が 14C のガス化の統括的指標となり得なかった要因として，水田

土壌微生物群の酢酸に対する資化性の問題（微生物が酢酸を栄養源として利用できるかどうか）が考

えられた。そこで，平成 27年度における本事業において水田微生物の炭素資化性について調査した。

また平成 27 年度と平成 28 年度において，14CO2ガス発生に対する酢酸濃度と気温の効果についても

表 3.2-2 重回帰分析における各説明変数の係数

値，標準誤差，t値および p値 

 

説明変数 Estimate Std. Error t-value ｐ-value

ATP -4.55E-01 1.25E-01 -3.637 0.0006

粗粒砂 4.29E-01 1.87E-01 2.288 0.0260

細粒砂 2.88E-01 1.51E-01 1.899 0.0628

シルト 3.80E-01 1.87E-01 2.035 0.0466

pH -4.94E-01 1.33E-01 -3.714 0.0005

活性Al -2.21E-01 1.34E-01 -1.652 0.1042

活性Fe 2.19E-01 1.35E-01 1.620 0.1109

切片 -3.98E-11 1.08E-01 0.000 1.0000
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検討した。土壌が異なれば 14C ガス化率も異なるのだが，その原因として各土壌に生息する微生物種

の違いが考えられる（放射線医学総合研究所，2016）。そこで，平成 28年度にはガス発生率が異なる

土壌の微生物群集構造を明らかにするとともに，微生物群集構造に対する気温の効果について調査し

た。 

  

3.3.2. 水田土壌微生物群集による炭素資化 

これまでの調査において，微生物活動と 14C 標識酢酸を基質としたときに発生する 14CO2ガス化と

の間に明確な関係は見いだせていない。これは土壌微生物による酢酸の資化性が原因ではないかと考

えた。土壌には様々な化学形態の炭素が存在するために，酢酸形態よりもより利用しやすい炭素を利

用し活動している可能性がある。水田には様々な微生物が生息し，稲わら等の有機物分解，イネに対

する窒素，リン酸カリウムなどの必須元素の供給等にかかわっている。ところが，微生物の種構成は

土壌により異なるため（Chen et al., 2010），炭素資化性も土壌で異なるであろう。また，土壌微生物に

利用された有機炭素の最終産物は炭酸ガスなので（Six et al., 2006），炭素資化性の違いは 14Cのガス化

率にも影響すると考えられる。わが国の水田土壌における炭素資化性に関する情報を蓄積し，どのよ

うな炭素源がどの程度利用される可能性がるのか，その範囲を明らかにすることは，地層処分におい

て発生した 14Cのガス化の範囲を推定する上で重要な情報となることが期待される。 

平成 14年度から平成 18年度にかけて本事業で採取された 63水田土壌から 15水田土壌を選定し，

GN2 MicroPlate (Biolog, Hayward CA)を用いて水田土壌微生物群集による炭素資化性データを収集した。

得られた結果から，水田土壌微生物にとって利用しやすい炭素源上位 5種，利用しにくい炭素源 5種，

および酢酸の利用しやすさの順位を表 3.3-1 に示す。最も資化されやすい炭素源は，Tween 80 を除き

全て糖であった。このことから，廃棄物由来の 14C が生活圏において糖に変換された場合，ガス化し

やすい可能性がある。過去の調査において，土壌中の 14C は炭酸ガスとして大気中に放出され，光合

成により水稲に取り込まれる可能性が示されている（Ishii et al., 2015）。糖を含む炭水化物は光合成に

より合成されるため，水稲に取り込まれた 14C の一部は 14C を含む糖に変換されるであろう。もちろ

ん，水稲収穫後の刈り株に

も 14C で標識された糖が残

存すると考えられる。次期

の耕作のためにすき込まれ

た刈り株は，土壌微生物に

より分解され，再び 14C は

14CO2 として大気中へと拡

散する。このように，14Cは

収穫により系外に除かれな

い限り，水田生態系の中で

循環し続けるであろう。 

一方，最も資化が難しい炭素は，Formic Acid（ギ酸）であった。ギ酸は，これまでに本事業におい

てガス化の調査が行われてきた炭素源の一つである（放射線医学総合研究所，2011）。酢酸の資化性は

95 種類の炭素のうち 81 番目であった。この結果から，水田土壌微生物によって酢酸は利用しやすい

有機物でないことが分かった。 

 

 

  

表 3.3-1 水田土壌微生物が利用しやすい，利用しにくい有機炭素源 

 

順位 有機炭素源 化学式 分類群

1 Maltose（麦芽糖） C12H22O11 Carbohydrates

2 α-D-Glucose（ブドウ糖） C6H12O6 Carbohydrates

3 D-Galactose C6H12O6 Carbohydrates

4 Sucrose（ショ糖） C12H22O11 Carbohydrates

5 Tween 80 C32H60O10 Polymers

85 Acetic Acid C2H4O2 Carboxylic acids

91 D-Serine C3H7NO3 Amino acids

92 Glucose-6- Phosphate C6H13O9P Miscellaneous

93 N-Acetyl-D- galactosamine C8H15NO6 Carbohydrates

94 Thymidine C10H14N2O5 Miscellaneous

95 Formic Acid CH2O2 Carboxylic acids
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3.3.3. 14CO2ガス発生に対する酢酸濃度の効果 

GN2 MicroPlateに充填された酢酸の資化性の結果から，酢酸は微生物にとって利用し難い有機物で

ある可能性が示唆された。そこで，水田に存在しうる濃度の酢酸が 14CO2ガス化発生に影響するか実

験で確認した。 

水田において，酢酸は嫌気的な有機物分解過程の中間代謝産物として生成され，その濃度はおよそ

10 mmol程度である（犬伏, 1994）。そこで，10 mmolの酢酸ナトリウム溶液を用いて湛水土壌を作成

した。また，酢酸ナトリウム溶液の代わりに脱イオン水と混合した湛水土壌試料も作成した。これら

の試料を 25℃で暗条件の下 7日間静置培養し，培養期間中，毎日 INT-フォルマザンの形成を指標とし

た呼吸活性を測定した。 

呼吸活性の結果を図 3.3-1に示す。呼吸活性は，時間経過と共に増加した。この傾向は，どちらの溶

液で湛水した場合にも観察された。酢酸溶液で湛水した場合，脱イオン水で湛水した場合よりも呼吸

活性が低い傾向が観察され，有意な差は培養 5日目と 7日目で得られた。逆に脱イオン水で湛水した

ときに，呼吸活性の値が酢酸で湛水した試料よりも低くなることは無かった。この結果から，酢酸は

水田土壌微生物によって利用しにくい有機物であるだけでなく，呼吸活性を抑制する可能性も示唆さ

れた。呼吸活性抑制作用であるが，酢酸ナトリウムが直接的に微生物活動を抑制した可能性と，酢酸

ナトリウム添加に伴う湛水土壌試料の pH の変化が微生物活動を抑制した可能性がある。そこで土壌

の pH を測定したが，土の緩衝作用によりどちらの溶液で湛水した場合も同定程度の pH になること

が確認された。従って，酢酸ナトリウム添加による 14CO2ガス発生量の低下の原因は，酢酸ナトリウ

ムが直接的に微生物活動を抑制した結果と考えられる。 

この様に，水田土壌微生物にとって 酢酸は利用しにくい有機物であり，多量の酢酸は土壌微生物活

性を抑制する。このことは，水田が湛水されると一時的酢酸が蓄積されること，そして嫌気的環境が

発達した後はメタン生成菌や一部の硫酸還元菌しか酢酸を分解できないことからも明らかである（堀

ら, 1990）。そこで，14C源の初期濃度とガス発生量の関係について調査した。 

図 3.3-2に培養期間中に初期 14C添加量に対する発生した 14CO2ガスの放出比を示す。いずれの試料

においても，培養開始から 4 日間に 14CO2が発生し，その日以降も発生し続けるが，初期と比較する

と発生量はわずかであった。この様に培養初期において 14CO2ガスが急速に発生するのは，これまで

の試験結果と同様であった（Ishii et al., 2010）。4日目以降に観察されたように，容器内の 14CO2ガス量

が平衡に達した値が，各初期添加濃度に対する最大ガス発生量といえる。本試験で添加した 14C の最

 

図 3.3-1 脱イオン水あるいは酢酸溶液で湛水した水田土壌における呼吸活性の変化 
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大濃度は 8.4  104 Bq/mLであり，使用した[1,2-14C]酢酸ナトリウムの比放射能（4.07  109 Bq/mmol）

から Bq/mL をモル濃度（mol/L）に換算すると 20.6 µmol/L となる。0.5 g の土壌に対しこの濃度の酢

酸ナトリウムを 5 mL添加したので，この土壌 1 kg当たりの酢酸濃度は 2.06  10-2 cmol/kgと計算され

る。この酢酸濃度は水田に蓄積される酢酸濃度（犬伏, 1994）と比較すると 50倍程度低いと見積もら

れる。 

14CO2ガスの総発生量は，14C 添加量に依存して多くなった。8.4  104 Bq/mL の 14C 濃度の[1,2-14C]

酢酸ナトリウムを添加した試料では，培養 1日目から 2日目にかけて容器当たり 5.8  104 Bqの 14Cが

14CO2ガスとして発生した。一方，8.6  103 Bq/mLの 14C濃度の[1,2-14C]酢酸ナトリウムを添加した試

料の容器当たりの総 14C量は 4.2  104 Bqであり，従ってこれと同量以上の 14CO2ガスが培養 1日目か

ら 2日目にかけて発生したこととなる。つまり，本試験に用いた水田土壌の微生物は，少なくとも 8.6 

 103 Bq/mLの 14C を添加した試料の[1,2-14C]酢酸ナトリウムを全て 14CO2に分解する能力を有してい

たと考えられる。この能力にも関わらず，何れの試料においても添加した[1,2-14C]酢酸ナトリウムが完

全に 14CO2に分解されなかったということは，培養期間中に分解を抑制する機序が働いたと考えられ

る。 

  

3.3.4. 14CＯ2ガス発生に対する気温の効果 

14CO2ガス発生に対する気温の効果についても検討した。試料は，前節の酢酸の濃度効果と同じ土壌

を用い，これを 8.6  103 Bq/mLの[1,2-14C]酢酸ナトリウム溶液で浸漬した。この試料を 15℃から 30℃

まで 5℃刻みの温度で培養した結果，培養開始から 4日目までの期間，14CO2ガス発生速度は温度上昇

と共に速くなった（図 3.3-3）。いずれの温度で培養した試料においても，培養開始から 4 日間に多く

の 14CO2ガスが発生し，各培養温度により発生量は異なるものの，同じようなガス発生曲線を描いた。

また，25℃と 30℃におけるガス発生曲線が実験期間中ほぼ一致したことより，この温度範囲ではガス

発生量に対する温度の効果はなく，ガス発生量の増大効果は 25℃が最大と考えられる。以上の結果か

ら，25℃以下の温度は 14CO2ガス発生量に影響するが，発生パターンには影響しないことが分かった。 

 

3.3.5. 水田土壌微生物の群集構造と気温の効果 

微生物はエネルギーを得るために有機物を分解し，その結果，水と二酸化炭素が生じる。それ故，

有機物に含まれる 14Cのガス化において，微生物は重要な役割を担っている（Ishii et al., 2015）。微生

物は種により利用できる炭素が異なるため，群集構造（群集を構成している微生物の種組成と量）が

 

図 3.3-2 初期添加 14C濃度と 14CO2発生量の関係    図 3.3-3 14CO2発生量に対する気温の効果 
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変化すれば炭素資化性のパターンも変わるはずである。そこで，14CO2ガス発生量が異なる土壌の微生

物群集構造を調査し，14CO2ガス発生に関わる可能性がある微生物の帰属分類を推定すると共に，微生

物群集構造に対する温度の効果を明らかにすることを目的に調査を行った。 

14CO2ガス発生量が異なる土壌として福井県の水田から採取した土壌（P21）と千葉県の水田から採

取した土壌（P33）を選定した。P21 土壌は，[1,2-14C]酢酸ナトリウムを炭素源としたとき，培養 7日

目までに初期添加量の 75%がガスとして 14C が放出された土壌であり，一方，P33 は 47%しか放出さ

れなかった土壌である（放射線医学総合研究所，2015）。7日間培養した両湛水土壌から ISOIL for Beads 

Beatingキットを用いて DNAを抽出し，細菌の 16S rRNA遺伝子の一部を増幅した。増幅した DNA断

片を用いて変性剤濃度勾配ゲル電気泳動（DGGE）法により水田土壌の群集構造を解析した。 

図 3.3-4 に電気泳動の結果を示す。P21 と P33 は明ら

かにバンドパターンが異なった。P21土壌による 14Cの

ガス化は P33土壌のそれと比較して顕著であるので（放

射線医学総合研究所, 2015），P21には存在し P33には存

在しない，あるいは存在しても相対量が少ないバンドが

14CO2ガス発生に関与している可能性がある。 

14CO2 ガスの発生に寄与している可能性のある細菌の

帰属分類を推定するために，DGGEゲルから目的のバン

ドを切り出し，遺伝子配列を決定した。ゲルからの切り

出しのために，図 3.3-4において矢印で示した 5つのバ

ンドを選定した。CS08 を除き，これらは 14C ガス発生

率が高い土壌試料でより多く存在していると考えられ

る種であった。CS08 はどちらの土壌でも共通に検出で

きる種であった。それぞれの細菌は Clostridium 

carboxidivorans, Massilia aerilata, Bacillus niacini, 

Tumebacillus ginsengisoli, そして Ramlibacter solisilvae に近縁の種であった。C. carboxidivorans である

が酢酸を分解するのではなく合成する細菌であった (Liou et al. 2005)。そのほかの 4種については，い

ずれも酢酸を利用することができる菌であった。M. aerilata はプロピオン酸や酢酸塩を同化するとの

報告があり（Weon et al., 2008），B. niaciniは酢酸塩利用することができ，酢酸塩をを含む寒天培地上

では芽包を形成する(Nagel and Andereesen, 1991)。T. ginsengisoliも同様に酢酸塩を利用することができ

る(Baek et al, 2011)。R. solisilvaeについては Biolog GN plateを用いて酢酸の利用を確認している (Heulin 

et al, 2003)。 

群集構造に対する気温の効果については，寒冷地域である岩手県の水田から採取した土壌（P2）と

温暖地域である福岡県の水田から採取した土壌（P11）を微生物群集構造の調査対象として選定した。

両土壌試料を湛水し，15℃，20℃，25℃，および 30℃で 7 日間培養した。培養後の土壌細菌群集構造

は，変性剤濃度勾配ゲル電気泳動（DGGE）で解析した。 

電気泳動の結果を図 3.3-5 に示す。P2 土壌では培養温度が異なるにも関わらず，類似した電気泳動

パターンが得られた。この電気泳動画像におけるバンドは，それぞれが異なる細菌種を示しており，

そしてバンド強度が細菌種の相対量を表している。つまり，バンドパターンが似ていることは群集構

造が似ていることを意味するので，この電気泳動の結果は，細菌群集構造に対する温度の影響は小さ

いことを示している。但し，15℃で培養したときには確認できるが，それ以外の温度で培養したとき

には不明瞭なバンドがいくつか確認できた。P11土壌においても P2土壌と同様に，電気泳動のパター

ンは培養温度に関わらず類似であった。つまり，P11 土壌においても温度は土壌細菌群集構造を変化

 

図 3.3-4 水田土壌微生物群集構造の比較 
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させるほどの影響がなかったことが分かった。 

これまでの調査から，気温の上昇は 14CO2ガス発生速度を速める効果はあるが，発生量にはそれほ

ど強く影響しないことが分かってきた。気温により微生物群集構造が変化しなかったことは，つまり，

その群集における炭素資化性が変化していないことを示唆しており，これまでに得られた結果を支持

している。 

 

 

３．４．水稲による 14C取り込みに対する気温の効果 

平成 25 年から平成 28 年にかけて，本事業では微生物活動と 14C のガス化との関係に着目した調査

が行われてきた。これは，水稲による 14C の取り込みに対し微生物の活動が間接的に重要な役割を担

っているからである。微生物の活動は気温等の環境因子にも影響されるので，これら環境因子を統括

した指標として，微生物活動が水稲による 14C の取り込みに対するパラメータになる可能性がある。

この様な水稲による 14Cの取り込みに対する微視的な調査は平成 28年度までに実施した。最終年度の

平成 29年度は，実際に気温等の環境因子が水稲による 14Cの取り込みに影響するのか，巨視的な観点

から水稲による 14C取り込みに対する気温の効果について調査した（表 3.2-1） 

 

3.4.1. 水稲栽培 

気温を制御するために水稲は気象器内で栽培した。栽培は 7ポットずつ２つのグループに分け，そ

れぞれのグループを高温条件および低温条件で栽培した。高温条件は千葉県，低温条件は北海道にお

ける水稲栽培期間の平均気温を参考に決定した。イネは短日植物であるため（Itoh et al., 2010），開花

を促すために高温条件では栽培開始 94日目から 107日目にかけて，低温条件では 101日目から 114日

目にかけて，照明時間を 10時間とした。光量であるが，どちらの気温条件においても約 600 µmol/m2/s

 

 

図 3.3-5 微生物群集構造に対する温度効果 

矢印は 15℃においてのみ明確に確認できたバンド 
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とした。 

水稲の収穫は，高温条件において栽培 180日目，低温条件で栽培 201日目に行った。収穫した水稲

は，茎葉部と穂部に分別し，風乾後，重量を測定した。穂部に関しては 14C 分析前に籾殻と玄米に分

離した。茎葉部，籾殻，および玄米試料は 14C 分析のために粉砕した。これら粉砕試料はサンプルオ

キシダイザーで燃焼処理し，その後液体シンチレーションカウンタ（Tri-Carb-25WTR Liquid Scintilation 

Analyzer）で 14Cの放射能を測定した。 

 

3.4.2. 水稲による 14Cの取り込み 

14CO2の取り込みに対する気温の効果をあきらかにするために，栄養生長期および登熟期において，

それぞれ３日間，気象器内で 14CO2ガスを曝露した。この期間，気象器の開閉は行わず，気象器外の

空気の出入りを限りなく制限し，給水は行わなかった。 

栄養生長期および登熟期，どちらの期間がより収穫時における穂部の 14C 量に影響するか検討する

ために，同じ気象器内に上部を開放したビニール（W 450 mm × D 450 mm × H 650 mm）を準備し，

その中心に 14CO2ガス源（14C標識酢酸溶液を添加したホーネンス土壌）を，そしてその 14CO2ガス源

の周りに水稲 3ポットを設置した。つまり，ビニール内に置いた 3ポットは，ビニール外にある 4ポ

ットより多くの 14C ガスに暴露される状況を作った。また，ビニール内に置く 3 ポットは栄養生長期

と登熟期でそれぞれ別のポットとし，栄養生長期および登熟期のいずれの時期においてもビニール内

に設置しなかった 1ポットを，コントロールとした。このコントロールポットの水稲は，ビニール上

部から拡散した 14Cガスで暴露される状況であった。 

収穫した水稲の茎葉部，籾殻，玄米の 14C濃度を表 3.4-1に示す。分析した全ての試料において 14C

が検出された。コントロールにおいても 14Cが検出された。コントロールは 14C源を囲うビニールの

中で曝露を行っていない試料なので，ビニール囲い上部の開口部から拡散した 14CO2ガスを取り込ん

だと考えられる。 

14C の取り込みに対する曝露時期の効果は，高温条件で栽培した水稲の茎葉部においてのみ観察さ

れた（図 3.4-1）。水稲を家畜飼料として用いる場合，茎葉部と種子を丸ごと発酵し飼料とする。その

ため，水稲を飼料としてした場合，栄養生長期に 14C で曝露されると 14C による汚染度が高くなる可

能性がある。 

14C の取り込みに対する気温の効果は曝露時期の効果よりも明確であった。各部位の 14C 濃度を気

温で比較した結果を図 3.4-2 に示す。栄養生長期に曝露した玄米を除き，いずれも低温で栽培した水

稲において 14C 濃度が高くなった。将来，現在より低温で水稲栽培が行われることになれば，水稲へ

の 14Cの移行量は現在の試算よりも多くなる可能性を，この結果は示唆している。 

 

表 3.4-1 収穫した水稲各部位における 14C濃度 

 

Avtivity concentration of 
14

C (Bq/g-dry)

高温 低温

部位 栄養生長期 登熟期 コントロール 栄養生長期 登熟期 コントロール

茎葉部 71.7 ± 4.4 37.8 ± 7.5 49.0 145.5 ± 18.8 143.1 ± 18.9 162.5

籾殻 19.5 ± 0.8 18.7 ± 8.6 19.0 94.8 ± 11.2 139.4 ± 46.2 170.5

玄米 25.3 ± 4.5 24.3 ± 16.1 21.3 72.1 ± 37.8 118.3 ± 20.9 136.6
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微生物活動と水稲による 14CO2の取り込みに対する気温の効果を明らかにするために，水稲栽培期

間中に同じ気象器内で微生物活性測定のためのデシケータ試験を行った。デシケータには 14CO2ガス

源を入れて密封し，発生した CO2と 14CO2を測定した。実験期間中，デシケータ内の CO2濃度は上昇

し続けたが，14CO2の発生は 24時間以内に収束した。この結果は，微生物の活動は継続しているにも

かかわらず 14C標識酢酸は 24時間以内に活発に利用されなくなることを意味している。また，気温は

14CO2発生速度に影響するが，14CO2発生量には影響しないことがわかった。本試験では，高温，低温

どちらの条件においても初期添加量の約 6%が 14CO2として大気中に放出された。 

水稲の 14C 曝露試験ではデシケータ試験と同じ手順で作成した 14C 源を気象器内に設置した。従っ

て，水稲の 14C曝露のために気象器内に設置した 14C源からは，デシケータ試験と同程度の 14CO2ガス

が発生したと考えられる。気象器内に設置した 14C源（2 MBq）の 6%が 14CO2ガスとして放出された

とすると，気象器内で 120 kBqの 14CO2ガスが放出されたと試算される。気象器の空間体積は約 5.3 m3

なので，もし発生した 14CO2がこの気象器内に均一に分布したとすると，その濃度は 22.6 kBq/m3とな

る。玄米中の 14C 濃度は 24.3 Bq/g-dry から 136.6 Bq/g-dry なので（表 3.4-1），立方メートル当たりの

14C濃度に対する玄米中の 14C濃度の割合は 1.0 m3/kg-dryから 6.0 m3/kg-dryと見積もられた。 

最後に低温条件で栽培した水稲で 14C濃度が高くなる理由について，微生物の活動を踏まえて考察

した（図 3.4-3）。これまでの調査結果から，気温は明らかに微生物活動に影響する。但し，その影響

は 14CO2 ガス発生速度に対して顕著であり，14CO2 ガス発生総量に対しては影響が小さい。14CO2 ガ

ス発生速度が緩やかなために，低温では大気中での拡散速度も緩やかになる。土壌から発生した 14CO2

ガスの一部は，まず水稲群落内における光合成により消費される。但し，栄養生長期や登熟期におい

て，群落内に届く光量は茂った葉により制限されるので 14CO2はほとんど利用されず，多くは群落頂

や，さらには群落外へと拡散するであろう。拡散も低温条件より高温条件で速くなるので，群落外へ

 

図 3.4-1  14C取り込み濃度に対する曝露時期の効果    図 3.4-2  14C取り込み濃度に対する気温の効果 
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と移行した 14CO2ガスは，高温条件において希釈されやすいと考えられる。光を多く得ることができ

る群落外では，群落内と比較して活発に光合成が行われる。従って，群落外で 14CO2ガス濃度が高く

なる低温条件において，14CO2 ガスがより多く取り込まれると考えられる。以上のような理由で，低

温条件において玄米中の 14C濃度が高温条件のそれよりも高くなったと考えられる 

 

３．５．放射性炭素の水稲移行モデルの構築 

3.5.1. モデル構築の全体計画 

TRU廃棄物の地層処分に関わる安全評価において，生活圏における 14Cの移行プロセスと被ばく経

路について適切にモデル化を行い，ヒトへの影響を評価することが重要である。水稲は我が国の主要

作物であることから，将来にわたっても重要な農作物であると考えられる。そこで，本事業では水田

における 14C の移行プロセスに着目し，水稲への 14C 取り込みに対する環境因子の影響について調査

を行ってきた。この移行プロセスに影響する因子は気温，pH，酸化還元電位等様々であり，これら全

てについて調査することは不可能である。また，それら全ての環境因子の影響を組み込んだモデルは

複雑で現実的ではない。そこで，微生物活動がこれらの因子を統括する指標となりうる可能性につい

て検討するため，実験的データを蓄積してきた。微生物活動を考慮したこれらの実験的データおよび

文献から得られた情報を基に，14Cの水稲移行モデルを構築し，水稲による 14Cの取り込みに対する重

要因子の抽出を行った。 

平成 25年度は水稲による 14Cの取り込みに対する環境因子の影響について文献調査を行った。平成

26年度は水稲群落近傍大気と環境大気の移行半減期の知見の収集と，微生物による有機物分解速度と

炭素移行の関係について解析を行い，得られた情報をモデルに反映した。平成 27年度は本事業で得ら

れた実験データを用いて，炭素の大気移行に対する気温の効果につて検討し，得られた情報をモデル

に反映した。平成 28年度は炭素の大気拡散に影響すると考えられる風向風速について，実際の圃場で

データ収集を行い，得られた情報をモデルに反映した。さらに，これまでに構築したモデルの環境移

行パラメータを対象に不確実さ伝播解析を行い，水稲による 14C の取り込みに対する環境因子を確認

した。平成 29 年度はこれまでに構築したモデルの水稲内部パラメータを対象に不確実さ伝播解析を

行い，水稲による 14C の取り込みに対する環境因子を確認した。そして，これまで得られた情報を基

 

図 3.4-3 水稲による 14C取り込みに対する気温の効果 
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に構築したモデルのモデルパラメータの重要度評価を行った。 

 

3.5.2. 平成 25年度作業 

気温の上昇により微生物活動が活発となり，大気中 CO2濃度が高くなる可能性がある。そこで，水

稲の生長に対する気温および CO2濃度の効果について，文献調査の結果を基に解析を行った。水稲は

CO2 を取り込むことにより生長するので，生長に対する効果は，CO2 を取り込みに対する効果とも言

える。 

 

3.5.2.1. 水稲の生長に対する気温と CO2濃度の効果 

植物の生長に対する CO2濃度および気温（または葉温）の影響に関する報告（Ishii et al., 1977, 北宅 

2005）を基に解析を行うことで，これらの二つの環境因子が水稲の生長に与える影響は，式 3.5-1の回

帰式で表すことができた： 

 

Cadj = (0.0147・ln(Tair)-0.0342)×CCO2 – 2.2127・ln(Tair) + 6.7963  式 3.5-1 

 

ここで， 

Cadj ；イネ重量に対する補正係数（－） 

Tair ；イネ生育周辺の気温（近傍大気の気温，℃） 

CCO2 ；イネ生育周辺の CO2濃度（近傍大気の CO2濃度，ppm） 

である。 

現在，水稲全体モデルで採用している水稲生長モデルには，CO2 濃度や気温のパラメータは含まれ

ていない。そのため，式 3.5-1の回帰直線を直接水稲生長モデルに反映することはできない。そこで，

式 3.5-1の回帰直線から得られた補正係数を用いて，現在の水稲生長モデルで得られる値を補正した。

補正係数であるが，CO2濃度と気温の基準値をそれぞれ 370 ppmと 20℃とし，各 CO2濃度と気温の補

正係数を導き出した。一例として，基準値に対し CO2濃度が 470 ppmに変化した場合と，気温が 25℃

に変化した場合の効果について，茎葉部における生長曲線を補正した結果を図 3.5-1に示す。100 ppm，

あるいは 5℃の気温上昇が 20%程度水稲の生長を促すことが確認できた。また，穂部に関しても同様

の結果が得られた。 

 

 

 

図 3.5-1 茎葉部の生長に対する CO2濃度と気温の効果 
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3.5.2.2. モデルへの適用 

篠崎（2005）は，水稲の生長に伴い群落内と群落外における風速差が大きくなることを報告してい

る。従って，水稲全体モデルにおいても，水稲の生長段階により近傍大気と環境大気との CO2交換速

度を変えることを検討した。つまり，近傍大気から環境大気への移行について，出穂前後で移行半減

期を変更できるようにモデルを改良した。現在，近傍大気-環境大気の移行半減期は全期間を通じて 0.1

日に設定されているが，これを 10 日から 1000 日まで変化させたところ，穂部の 14C 濃度は急激に増

加した。一方，出穂前における近傍大気-環境大気の移行半減期を 0.1日に固定し，出穂後の移行半減

期を 10 日から 1000 日まで変化させたところ，半減期を変更した出穂後に穂部の 14C 濃度は急激に増

加した。これらの結果は全て，移行半減期が長くなることで穂部の 14C 濃度が上昇することを示して

いる。CO2濃度と気温についても感度解析を行ったが，近傍大気-環境大気の移行半減期の影響と比較

すると，その効果は小さいことが分かった。以上の解析により，近傍大気-環境大気の移行半減期が水

稲穂部における 14C濃度に強く影響している可能性があることが分かった。 

 

3.5.3. 平成 26年度作業 

近傍大気と環境大気の移行半減期は水田における水稲全体モデルの重要な移行パラメータであり，

この移行半減期の値や切り替え時期について，より現実的な設定が重要であることが平成 25 年度の

調査で明らかになった。そこで平成 26年度は，近傍大気の移行半減期の値と切り替え時期について水

稲全体モデルの精緻化を行った。また，土壌微生物の呼吸活性量から 14C のガス化が推定できるか検

討するために，水田における 14C の挙動に係わる事象について文献調査を行い，水稲全体モデルの精

緻化に利用した。 

 

3.5.3.1. 近傍大気-環境大気移行半減期 

Saito et al. (2005)は，稲の出穂直後において摩擦速度が大きい日中では群落内部の CO2貯留量が変化

しないことを示した。ただし，夜明け時点と日没直後で群落内の CO2 貯留が減少しており，この時，

群落内部と群落上部で CO2ガス交換が起こったと考えられている。CO2ガス交換量を日平均すること

で，これを移行半減期に代用できる可能性がある。そこで，群落内の CO2貯蔵量の時間変化から 14C

移行半減期の推定を試みた。試算方法の詳細は過年度の報告書を参考にされたい（放射線医学総合研

究所, 2015）。この推定では，水田 1 m2当たり空気が通過できる空間が 2.0×10-3 m2，3.9×10-4 m2，お

よび 3.9×10-4 m2，1 m3存在したと仮定し，1 m3の空気が群落上部に移動するのに必要な時間を算出し

た。その結果，それぞれの仮定における移行半減期は 1.8日，8.9日，および 17.7日と試算された。群

落上部と群落内部間で積極的なガス交換は行われていないので（矢吹, 1990; Sato et al., 2005），本試算

による移行半減期は現実的な値と思われる。少なくとも，修正前モデルにおいて移行半減期の最大値

は 2 日と設定しているが，この半減期は速すぎであり，例えガス交換され難いとしても 50 日を超え

るような長い移行半減期は適当ではないと思われる。 

以上の結果を基に，水稲の収穫までの期間を群落未発達期（0-49日目），群落生長期（50-58日目），

そして群落成熟期（59-150日目）に分類し，それぞれの期間における移行半減期を設定した。群落未

発達期は草丈も小さいことから，近傍大気と環境大気の区分けは難しいが，地表面に近いところでは

風速が小さくなるので（矢吹, 1990），近傍大気と環境大気間で均一に大気が混合されている状態では

ない。そこで，群落未発達期の近傍大気-環境大気における移行半減期は，修正前モデルの下限値（0.1

日）と上限値（0.5日）に設定した。群落生長期については群落自体ある程度形成されているが，水稲

がまっすぐに伸びた状態であることから群落上部へのガス移行があると想定される。群落未発達期と

群落成熟期の中間となることから両期間の移行半減期の幾何平均として算出した。つまり，下限側は
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0.5日，上限側は 3日とした。群落成熟期では群落内部から上部への移行は遅いと推定される。まだ今

後の検討が必要であるが，前述の試算結果を参考に 3 日から 17 日の不確実さ幅を与え，基準値とし

て中間値の 10日を群落成熟期における近傍大気から環境大気への移行半減期とした。 

 

3.5.3.2. 土壌微生物活性に関するモデルパラメータの設定 

温度が 10℃上昇したときの反応速度比は温度係数（Q10）と呼ばれる。Zhang et al. (2007)は，中国の

水田において有機物分解速度の Q10が 1.0から 2.4であることを報告している。Wagai et al. (2013)は Q10

の変動要因について有機物の構造に着目した研究を行い，分解されやすい炭素と分解されにくい炭素

の比が Q10と良く一致することを明らかにした。水稲全体モデルでは，有機物の分解しやすさ，しに

くさの点について反映することが可能である。修正前のモデルでは土壌から近傍大気への移行半減期

は，灌漑水が無い状態では 25日と固定した値を設定している。そこで，Q10値を用いて季節変動を考

慮したモデルに改良することを検討した。つまり，水稲全体モデルにおける土壌１（易分解性土壌）

コンパートメントから灌漑水および近傍大気への移行半減期に関して，土壌の微生物活性を考慮した

パラメータになるように設定した。この設定において，1年を水稲栽培期間（5月から 9月）とそれ以

外の期間（10月から 4月まで）に分けて検討した。 

水稲栽培期間は，有機物が分解され発生した 14C ガスが，灌漑水の有無によって土壌１から灌漑水

へ移行する場合と近傍大気へ移行する場合がある。さらに中干し及び収穫前落水時では，土壌内に蓄

積された無機炭素が一気に大気に放出されるため，この時の移行半減期は分解半減期とは性質が異な

る。これらを考慮して，以下の様に移行半減期を設定した。 

 

・ 灌漑水がある場合（土壌１から灌漑水への移行半減期） 

基準値：6.1日 

不確実さ幅：1.9日から 24日（対象期間の月別最大最小値） 

 

・ 灌漑水がない場合（土壌１から近傍大気への移行半減期） 

基準値：2.5日（現在の設定値） 

不確実さ幅：1.9日から 24日（対象期間の月別最大最小値） 

 

一方，水稲栽培期間外は灌漑水が無いため土壌 1から近傍大気への移行半減期のみを考慮すればよ

い。そこで，1月～4月及び 10月～12月の平均の分解半減期を移行半減期とし，以下のように設定し

た。 

 

・ 水稲生育期間外（土壌１から近傍大気への移行半減期） 

基準値：67日 

不確実さ幅：27日から 114日（対象期間の月別最大最小値） 

 

3.5.3.3. 水稲全体モデルによる試解析 

平成 26年度に変更したパラメータの基準値を水稲全体モデルに反映し，水田における 14Cの挙動解

析を行った。モデルによる各コンパートメント内の 14C存在量を図 3.5-2に示す。水稲が生長するにつ

れ近傍大気内 14C 量が増加し，中干し期にピークとなった。この値は平成 25 年度モデルに対して約

1.3倍であった。 
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収穫時における穂部や茎葉部の 14C 存在量は，平成 26 年度の場合，平成 25 年度と比較して茎葉部

で 30%，穂部で 15%多くなった。これは出穂期までの茎葉部の 14C存在量が異なるためであり，茎葉

部における 14C 量の増大は出穂までの近傍大気内の 14C 量の違いに起因している。また，基本解析結

果から，出穂前の時点でも近傍大気の 14C 量が大きいと茎葉部の 14C 量が多くなり，結果的に穂部の

14C量が増えることが確認できた。 

 

3.5.4. 平成 27年度作業 

平成 27 年度に実施したトレーサー実験および模擬水稲群落における風向風速観測データを基に，

灌漑水から土壌や近傍大気への温度別の移行半減期，および近傍大気と環境大気の移行半減期の精緻

化を行った。 

 

3.5.4.1.  微生物による炭素の取り込みおよび分解 

水田における 14C ガスの発生は主に微生物による有機物の分解に依存しており，その微生物の活動

は周囲の温度に影響される。そこで，14C標識酢酸分解に伴う 14CO2ガス発生に対する温度効果につい

てトレーサ実験を行い，水稲全体モデルパラメータの精緻化に利用できるか検討した。 

本トレーサ実験は，14C 標識酢酸を添加した湛水水田土壌を 10℃から 30℃まで 5℃刻みの気温で 10

日間連続培養し，各培養日毎に土壌を脱イオン水で洗浄し，その洗浄済み土壌を再度 7日間培養する

ものであった。10日間連続培養においては，毎日，固相，液相，気相における 14C分配比を求め，そ

の後の 7 日間培養では 7 日目に固相，液相，気相における 14C 分配率を求めた。その結果，温度の効

果は固相や気相への移行速度に対し影響はあるが，最終的な各相への分配比には影響しないことが分

かった。但し，10℃で培養した時のみ気相への分配比が減少し，固相及び液相への分配比が増加した

が，通常，水稲は 10℃以上の気温で栽培することから，今回の検討においてこの温度は考慮しなかっ

た。また，微生物による 14C標識酢酸の分解半減期も，培養温度による影響は小さいことが分かった。

この分解半減期は，10℃～30℃の培養温度の平均で約 55日であることが分かった。この値は，平成 26

年度のモデルで設定している範囲内であり，改めて設定を変更する必要がないと判断した。つまり，

現状のモデルパラメータの範囲は，微生物による有機物の分解と，薗分解に対する気温の効果が含ま

れていると結論できる。 

 

 

図 3.5-2 平成 26年度作業におけるモデル解析結果 
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3.5.4.2. 微気象パラメータ 

水稲による 14Cの取り込みにおいて，近傍大気-環境大気間移行半減期は重要な移行パラメータの一

つである。従って，水稲全体モデルの精緻化には，より現実的な近傍大気-環境大気間移行パラメータ

を得ることが重要である。そこで，模擬水田試験およびイネ科草本植物群落試験を行い，水稲全体モ

デルの精緻化に資するデータを取得した。模擬水田試験およびイネ科草本植物群落試験の詳細につい

ては過年度の報告書を参考にされたい（放射線医学総合研究所, 2016）。 

模擬水田試験およびイネ科草本植物群落試験の結果，群落内の風速は，群落頂や群落頂の更に上部

の群落外の風速とは独立していることが確認された。また，群落頂や群落外において水平方向の風速

が小さい場合，群落内で上方向の風が発生し易いことも確認できた。群落頂で水平方向の風が吹いて

いる場合，群落内部から群落外には風が抜けず，これは水平方向の風が鉛直方向の風の流れを止める

蓋の効果を果たしているためと考えられた。また，群落内では下方向に吹く風の頻度が低いことも分

かった。 

以上の観察結果を水稲全体モデルに反映することを試みた。モデルに反映するに当たり，イネ科草

本植物群落試験で得られたデータを利用した。この試験では，群落外において水平方向の風速が 2 m/s

以下の場合，群落内で鉛直上方向の風が発生することがあった。そこで，水平方向の風速が 2 m/s 以

下の場合に，群落頂部で上向きの風が発生する割合を算定し，次に，この条件の風速が年間で発生す

る割合を算出した。これらから，1 日当たり群落内部から外部へ空気が移行する割合を算出した。そ

の結果，群落外で 2 m/s以下の風速の発生頻度が 0.242，その際に群落内から群落外へ風が抜ける割合

は 0.33であった。今回観測された植物群落は，イネの出穂以後での生育状態に類似しており，そのよ

うなイネ状態の期間では，群落内部から外部へガスが移行するのは，0.242×0.33＝0.080の割合で発生

することと推定される。これは，1日 24時間のうち約 2時間だけ群落内部から外部へガスが移行する

ことを意味する。 

次に，観測データから水稲全体モデルにおける近傍大気と環境大気の移行半減期の算出を試みた結

果，初期 CO2濃度が半分となるまでの日数は約 43日と計算された。平成 26年度の作業において，水

稲の収穫までの期間を群落未発達期（0-49日目），群落生長期（50-58日目），そして群落成熟期（59-

150 日目）に分類したが，本調査で対象とした群落は LIA 値から判断して群落成熟期に分類される。

そこで，群落成熟期における移行半減期の最大値を，先に述べた 43日を丸めた値，40日と設定した。

また，最小値を最大値の 1/10とし，4日と設定した。基準値は最大値と最小値の中間である 20日とし

た。群落未発達期と群落生長期については観測データがないが，群落生長期については，群落成熟期

の結果との関係を考慮して，上限値を群落成熟期の下限値に変更した。以上より，「近傍大気から環境

大気の移行半減期」を以下のように見直した。 

 

群落未発達期（0-49日目）： 0.1～0.3～0.5 day（既存のまま） 

群落生長期（50-58日目）： 0.5～2～4 day（最大値を 3dayから 4 dayに変更） 

群落成熟期（59-150日目）： 4～20～40 day（全て変更） 

 

3.5.4.3. 調査結果のモデルへの適用 

平成 27年度は調査で得られたデータを基に，灌漑水から土壌や近傍大気への温度別の移行半減期，

および近傍大気と環境大気の移行半減期について検討したが，最終的には群落生長期と群落成熟期に

おける近傍大気と環境大気の移行半減期のみモデルパラメータ値を変更した。変更したパラメータの

基準値を水稲全体モデルに反映し，水田における 14C の挙動解析を行った。モデルによる各コンパー

トメント内の 14C存在量を図 3.5-3に示す。平成 26年度モデルの結果（図 3.5-2）と比較して，近傍大
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気から環境大気への移行半減期が大きくなった 59 day以降で，近傍大気の 14C量は，中干し期におい

て平成 26年度の約 160 Bqから本年度の約 290 Bqと約 2倍に増えた。これは近傍大気→環境大気の移

行半減期を 2倍にした効果が明確に現れており，モデルが適切に機能していることを示している。ま

た，平成 26 年度モデルの結果に対して，茎葉部の 14C 量も 59 day 以降増えており，その後の穂部の

14C量も増えた。収穫時における穂部の 14C量は，平成 26年度の約 200 Bqから平成 27年度では約 350 

Bqと 1.75倍に顕著な増加を示した。平成 27年度において変更したモデルパラメータは群落成熟期に

おける近傍大気と環境大気の移行半減期を 10日から 20日に変更しただけである。従って，近傍大気

と環境大気の移行半減期が長くなれば，穂部の 14C濃度が上がると言える。 

 

3.5.5. 平成 28年度作業 

水稲全体モデルのモデルパラメータの重要度を評価するために，不確実さ伝播解析を行った。また，

近傍大気-環境大気間移行パラメータの精緻化を図るために，平成 27 年度に引き続き，実環境におい

て微気象データを取得し，解析したデータをモデルパラメータに反映した。最後に，見直ししたモデ

ルパラメータの影響度は水稲全体モデルを用いて評価した。 

 

3.5.5.1. 環境コンパートメントの不確実さ伝播解析 

水稲全体モデルは環境コンパートメントモデルと水稲内部コンパートメントモデルとから構成され

ている。平成 28年度は，環境コンパートメントを対象として不確実さ伝播解析を行い，収穫期におけ

る水稲穂部の放射性炭素量に対する各モデルパラメータの影響度合いを評価した。 

不確実さ伝播解析は以下の手順で行った：１）入力データの抽出および入力データセットの準備，

２）水稲全体モデルによる解析，３）収穫時の穂部における 14C量と各パラメータの相関関係の評価，

４）影響度が高いパラメータの抽出。この解析を行うに当たり，用いるデータは一様分布と仮定し，

各パラメータのサンプリングは Statistical Pre Processor（PREP; Homma and Saltelli 1991）を用いてモン

テカルロ法で行った。不確実さ伝播解析による各パラメータの影響は，SPOPコ‐ド (Saltelli and Homma, 

1992)による相関分析で評価した。この評価では，偏相関係数（PCC；Partial Correlation Coefficient）及

び順位偏相関係数（PRCC；Partial Rank Correlation Coefficient）を指標とした。 

 

図 3.5-3 平成 27年度作業におけるモデル解析結果 
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相関分析の結果を表 3.5-1に示す。PCCも PRCCもほぼ同じ結果が得られた。最も相関が高いのは，

「近傍大気‐環境大気の移行半減期（中干し後）」であった。つまり，水稲全体モデルの環境移行パラ

メータにおいて，収穫時における穂部の 14C含量に最も影響を与えるパラメータは，近傍大気‐環境大

気移行半減期であることが確認できた。 

 

3.5.5.2. 近傍大気‐環境大気の放射性炭素移行半減期の精緻化 

これまでの調査および試験結果から，より現実的な水稲全体モデルの構築において，近傍大気‐環境

大気間の移行半減期の精緻化は欠くことができないことが確認できた。そこで，平成 28度は実際の水

田環境で取得した微気象観測データを用いて，この移行半減期の精緻化を試みた。 

水稲栽培圃場（50 m×20 m）のほぼ中央地点において，水平および鉛直方向の風向風速データ，そ

して水稲群落内の CO2濃度データを取得した。観察は 6 月中旬から 9 月中旬にかけて合計 8 回行っ

た。この観測の結果，以下が明らかとなった。 

 

・近傍大気から環境大気への移行は，主に水平移動であった。 

・群落内部から群落上部へのガス移行はほとんど起こらなかった。 

・上の結果は，田植え直後を除き水稲の生長段階に因らなかった。 

・群落内部のガスの水平移動速度は 0.08 m/sから 0.28 m/sであった。但し，群落内のガスは渦状態で

水平方向移動している可能性があるため，ガスの塊の水平移動速度はさらに小さい可能性がある。 

 

以上より，圃場の幅，長さ，群落内部のガス水平移動速度の変動幅を考慮した結果，近傍大気と環

境大気の移行半減期は，基準値を 0.1 dayとし，下限値と上限値をそれぞれ 0.01 dayと 1 dayに設定し

た。また，平成 27年度では，群落未発達期，群落生長期，群落成熟期それぞれに移行半減期を設定し

たが，平成 28年度は全ての期間，同一の移行半減期とした。見直しした基準値を用いて行った解析で

は，収穫時における水稲穂部の 14C 含量は昨年度と比較して 1 桁減少した。これは近傍大気から環境

大気への移行半減期が短くなったことで，近傍大気内の 14C量が少なくなり，それに伴いイネへの 14C

取り込み量も少なくなったことが要因と考えられる。 

 

 

表 3.5-1 収穫時の穂部 14C含量に対する環境移行パラメータの寄与 

 

パラメータ

PCC*

相関係数

PRCC*

相関係数

近傍大気⇔環境大気(中干し前) -0.06 (10) 0.04 (11)

近傍大気⇔環境大気(中干し期) -0.2 (7) -0.02 (12)

近傍大気⇔環境大気（中干し後) 0.87(1) 0.92 (1)

灌漑水→近傍大気 0.02 (12) -0.05 (9)

近傍大気→灌漑水 0.21 (6) 0.22 (6)

土壌１→近傍大気（水稲生育期、灌漑水無し） -0.75 (2) -0.75 (2)

土壌１→近傍大気（水稲無し、灌漑水無し） -0.12 (8) -0.16 (7)

近傍大気→土壌1（灌漑水無し） 0.57 (4) 0.64 (4)

土壌１→灌漑水 0.27 (5) 0.28 (5)

灌漑水→土壌１ 0.03 (11) 0.05 (10)

土壌2→土壌１ -0.62 (3) -0.64 (3)

灌漑水→土壌２ -0.11 (8) -0.08 (8)

* （）内は順位
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近傍大気と環境大気の移行半減期，灌漑水から近傍大気への移行半減期，および土壌１から近傍大

気への移行半減期の各パラメータに関して，再度不確実さ伝播解析を行ったところ，収穫時における

穂部の 14C 含量と近傍大気と環境大気の移行半減期の間に有意な相関関係が認められた（図 3.5-4）。

また，近傍大気と環境大気の移行半減期が短くなるにつれ，穂部の 14C 含量が極端に少なくなること

が分かった。 

 

3.5.6. 平成 29年度作業 

水稲全体モデルのモデルパラメータの重要度を評価するために，水稲内部モデルパラメータの重要

度評価，および刈り株のすき込み等を考慮した多年解析を行った。最後に，これまでに得られた知見

を総合し構築した水稲全体モデルに関してモデルパラメータの重要度評価を行い，水稲による 14C の

取り込みに対する重要因子を抽出した。 

 

3.5.6.1. 水稲内部コンパートメントの不確実さ伝播解析 

水稲内部コンパートメントモデルは無機炭素部，茎葉部，および穂部の 3つのコンパートメントか

ら成る。平成 28年度に実施した不確実さ伝播解析手法を用いて，水稲穂部における 14C蓄積に対する

水稲内部コンパートメントの合計 10のモデルパラメータについて重要度評価を行った。 

相関分析の結果を表 3.5-2に示す。PCCも PRCCもほぼ同じ結果が得られた。最も相関が高いのは，

「穂部への光合成産物の直接供給割合（γ係数）の構成式のパラメータ A」であり，次いで「γ係数

の構成式のパラメータ B」であった。γ係数の詳細については過年度の報告書を参考にされたい（放

射線医学総合研究所, 2010）。γ係数以外で収穫時の穂部 14C 含量と相関が高かったのは，茎葉部と穂

部における吸収した CO2の乳熟期以降の維持呼吸割合であった。これらのパラメータは収穫時の穂部

14C 含量と相関が高いのだが，水稲全体モデルにおける不確実さ幅が小さく穂部の 14C 含量にほとん

ど影響しないことが分かった。 

 

図 3.5-4 収穫時における穂部の 14C含量と近傍大気と環境大気の移行半減期の関係 
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3.5.6.2. 多年解析における不確実さ伝播解析 

水稲収穫後に残存する刈り株は炭素源として土壌中にすき込まれ，その結果，刈り株中の放射性炭

素は翌年度の水稲に取り込まれることが多い。そこで，水稲全体モデルでは茎葉部の一部を刈り株と

して翌年度以降に持ち越す炭素源とし，更にこの刈り株を易分解性リターコンパートメント（リター

１）と難分解性のリターコンパートメント（リター２）の 2つのパラメータとしてモデル化している。

多年解析では茎葉部から両リターコンパートメントへの 14C 移行割合，およびリターコンパートメン

トから土壌への移行半減期による収穫時水稲穂部 14C 含量に対する影響を，不確実さ伝播解析により

評価した。 

PCCおよび PRCCを指標として収穫時における穂部の 14C含量に対する各パラメータの影響を調べ

た結果を表 3.5-3に示す。PCCも PRCCも同じ結果が得られた。相関係数は最小でも 0.83と高く，リ

ターは穂部 14C 含量に対する影響度が高いことが分かった。しかしながら，不確実さ幅が最大で 2 倍

程度であることから，水稲全体モデルの全パラメータの中では，これら 3つのパラメータによる穂部

の 14C含量に対する影響度は小さいと考えられた。 

 

以上の結果を基に，連続曝露および単年曝露に対し，50 年の長期的な多年解析を行った。始めに，

連続曝露に対する多年解析を行ったところ，リター２のみ 14C 含量が 15 年間連続で増加したのだが，

穂部の 14C含量には変化が認められなかった。つまり，14Cの連続曝露において，穂部の 14C含量に対

してリターの影響は小さいことが分かった。 

次に，各コンパートメントの基準値に対し，1年目のみ水稲を 14Cで曝露し，その後 50年間の多年

解析を行った。この単年度曝露多年解析において，穂部内 14C 量は年ごとに急激に減少した。水稲全

体モデルにおいて，14Cは主にリター１とリター２に蓄積されるので，2年目以降の穂部 14C含量はリ

表 3.5-2 収穫時の穂部 14C含量に対する水稲内パラメータの寄与 

 

パラメータ

PCC*

相関係数

PRCC*

相関係数

CO2の近傍大気からの吸収割合 0.06（8） 0.06（9）

吸収したCO2に対する茎葉部の成長呼吸の割合 0.29（7） 0.21（7）

吸収したCO2に対する穂部の成長呼吸の割合 0.69（5） 0.58（5）

吸収したCO2に対する茎葉部の維持呼吸の割合 -0.06（9） 0.02（10）

同上 0.86（3） 0.81（3）

吸収したCO2に対する穂部の維持呼吸の割合 -0.02（10） -0.09（8）

同上 -0.83（4） -0.74（4）

γファクター*のパラメータ A -0.94（1） -0.92（1）

γファクター*のパラメータ B -0.92（2） -0.9（2）

γファクター*のパラメータ d -0.33（6） -0.29（6）

γファクター*のパラメータ C

* （）内は順位

表 3.5-3 収穫時の穂部内 14C存在量に対する多年解析に係わるパラメータの寄与 

 

パラメータ

PCC*

相関係数

PRCC*

相関係数
茎葉部（刈り株）内の易分解成分比率 -0.94（2） -0.95（2）

リター１から土壌１への移行半減期 0.83（3） 0.90（3）

リター２から土壌２への移行半減期 -0.99（1） -0.99（1）

* （）内は順位
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ター１とリター２に影響されることが分かった。2 年目から 5 年目までリター１の 14C 含量は急速に

減少するのだが，この減少に影響され穂部 14C 含量も急速に減少する。5 年目以降，リター１から穂

部へ供給される 14C 量がリター２から供給される量を下回る。そのため 5 年目以降の穂部 14C 含量は

リター１よりもリター２の 14C 含量に影響され，結果的に穂部 14C 含量の減少は 5 年目以前より緩や

かになったと考えられる。以上の結果から，単年曝露では，新たな 14C が流入してこないので曝露し

た年における穂部 14C量に対して，2年目の穂部 14C量は約 2桁（1%未満），3年目では約 4桁（0.01%

以下），5年目では約 6桁まで低下し，曝露した年に比べてほぼ無視できる量となると推測された。つ

まり，水稲全体モデルの環境移行パラメータにおいて，収穫時における穂部の 14C 含量に最も影響を

与えるパラメータは，近傍大気‐環境大気移行半減期であることが確認できた。 

 

3.5.6.3. 水稲全体モデルにおけるモデルパラメータの重要度評価 

これまで得られた情報及びデータを基に，水稲全体モデルのモデルパラメータの重要度評価を行っ

た。評価対象として，これまでに実施してきた環境移行パラメータ，水稲内モデルパラメータ，多年

解析モデルパラメータの不確実さ伝播解析において，収穫時における水稲穂部 14C 含量と相関が高か

ったパラメータを選定した。 

 

・環境移行パラメータ 

a) 近傍大気⇔環境大気の交換半減期 

b) 土壌 1→近傍大気の移行半減期（土壌内の微生物活性に相当） 

・水稲内モデルパラメータ 

c) 穂部への光合成産物の直接移行割合（γ係数）の構成パラメータ A 

d) 穂部への光合成産物の直接移行割合（γ係数）の構成パラメータ B 

e) 茎葉部の維持呼吸の割合－乳熟期後 

f) 穂部の維持呼吸の割合－乳熟期後 

・多年解析モデルパラメータ 

g) リター2→土壌 2への移行半減期 

 

ここでの不確実さ伝播解析は多年解析用パラメータを含んでいるので，多年解析（4 年）での単年

曝露の解析とした。つまり，最初の 1 年目のみ灌漑水が曝露源となり，2 年目以降の栽培時には，リ

ター1とリター2に存在する 14Cが曝露源となる。 

穂部における 14C含量の経時変化を図 3.5-5に示す。1年目以降，系外から新たな 14Cの供給がない

ために，穂部における 14C 含量は年々減少した。また，本年度検討した水稲内部コンパートメントや

多年解析における重要コンパートメントとは異なり，大きな変動幅が得られた。また，その変動幅は

年々広がることが分かった。 

穂部の 14C 含量に対する各パラメータの影響度を評価するために，SPOP コードを用いて PCC およ

び PRCC 解析を行った。表 3.5-4 に収穫時の穂部内 14C 含量と重要パラメータの確実さ伝播解析結果

に基づく相関分析結果を示す。解析を行ったパラメータの中では，環境移行パラメータが PCCおよび

PRCC 共に相関が高く，穂部の 14C 含量は近傍大気中の 14C 含量に対する影響度が高いことが確認で

きた。 

2 年目以降は刈り株に残存する 14C がリターコンパートメントを介し，土壌 1 から近傍大気へ，そ

して穂部へ移行する。そのため近傍大気の 14C 存在量は，土壌 1 からの移行量に依存するので「土壌

1→近傍大気の移行半減期」の重要度が高くなる。このモデル内の「土壌 1→近傍大気の移行半減期」
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は，土壌内の「微生物活動」を模擬したものである。これまでの実験データより，微生物活動により

土壌内にある低分子有機炭素がガス化し，近傍大気中の 14CO2になることを想定したモデルである。

従って，微生物活性が高い（移行半減期が短い）場合，近傍大気中の 14CO2濃度の増加し水稲に取り

込まれる 14C 量も多くなる。以上より，刈り株だけが曝露源となるような単年曝露の多年解析では，

微生物活性の重要度が非常に高いことが分かった。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.5-5 多年解析における収穫時穂部 14C含量の経時変化 

 

表 3.5-4 収穫時穂部 14C存在量に対する多年解析に係わるパラメータの寄与 
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No. パラメータ

PCC*

相関係数

PRCC*

相関係数
a 近傍大気⇔環境大気の交換半減期 0.80（1） 0.90（2）

b 土壌1→近傍大気の移行半減期（土壌内の微生物活性に相当） 0.65（2） 0.95（1）

c 穂部への光合成産物の直接移行割合（γ係数）の構成パラメータA 0.05（7） -0.26（3）

d 穂部への光合成産物の直接移行割合（γ係数）の構成パラメータB 0.11（6） -0.10（7）

e 茎葉部の維持呼吸の割合－乳熟期後 0.12（5） 0.11（6）

f 穂部の維持呼吸の割合－乳熟期後 0.21（3） -0.12（5）

g リター2→土壌2への移行半減期 0.19（4） -0.22（4）

* （）内は順位
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３．６．まとめ 

3.6.1. 水稲による放射性炭素取り込みに対する環境要因の影響 

光合成による 14CO2ガスの取り込みは，水稲への 14C 移行の主要な経路である。しかしながら，生

活圏における放射性炭素の移行には，様々な環境要因が影響するため，これらの影響を統括的に評価

する事が重要である。土壌微生物は 14Cのガス化を担っており，また環境要因にも反応することから，

統括的指標となり得ることが期待された。そこで，土壌微生物の呼吸活性および微生物量と 14C のガ

ス化との関係について検討した。 

始めにガス化した 14Cを測定する方法を開発した。この方法の開発過程で，14C標識酢酸を 14C源と

した場合，発生するガスの主要成分が 14CO2であることを明らかにした。土壌微生物の呼吸量，およ

び生物量を測定する方法を開発し，これら開発した測定法を用いて 14CO2発生との関係を調査した。

しかしながら，土壌微生物の呼吸量および微生物量と 14CO2ガス発生量との間に関係性は認められず，

本調査の条件では呼吸量や生物量を統括的指標として利用できないことが分かった。土壌特性と

14CO2ガス発生量との関係についても解析したが，関係性は認められなかった。 

関係性が見いだせなかった原因を究明するために，水田土壌微生物による炭素資化性について調査

した。調査した 95種類の有機炭素のうち酢酸の資化性は 81番目であり，水田土壌微生物によって酢

酸は利用し難い有機物であることが分かった。さらに，水田土壌に酢酸を添加することにより，微生

物の呼吸活性も低下する傾向が確認された。また，トレーサ実験において 14C源として添加された 14C

標識酢酸は，土壌に添加された直後は利用されるが，時間経過と共に利用されなくなることが分かっ

た。利用されなくなった原因は土壌微生物の活性が抑制されたからでは無いことも確認できた。酢酸

は利用しにくい有機物であるため，時間の経過と共に土壌に存在する “より利用しやすい有機物”を

利用するようになったことが原因と考えられる。酢酸の利用に対する気温の効果であるが，気温の上

昇は初期の 14CO2ガス発生速度を速めるが，最終的な発生量にはほとんど影響しないことが分かった。

また，14C標識酢酸を利用し，より多くの 14CO2ガスを発生させる土壌には，酢酸を利用できる細菌が

群集の構成種として存在していることも確認できた。以上の結果より，土壌微生物の呼吸量や生物量

と 14CO2ガス発生量との間に関係性が見いだせなかった原因として，酢酸が比較的利用しにくい有機

物であること，そして土壌には様々な有機物が存在するために，微生物はそれぞれ利用しやすい有機

物を利用して呼吸することが原因として考えられた。 

炭素はあらゆる生物の必須元素であることから，ＴＲＵ廃棄物処分場から生活圏へ移行した 14C も

時間と共に様々な化学形態へと変化することが考えられる。移行パラメータは平衡状態での値である

ことを考えると，自然環境の各コンパートメントにおける放射性炭素同位体比が環境移行パラメータ

になり得ると考えられる。 

水稲による放射性炭素取り込みに対する気温の効果については，異なる気温環境で栽培した水稲を

14CO2ガスに曝露することで求めた。14CO2ガスによる曝露は，栄養生長期と登熟期に行ったが，これ

らの曝露期間の違いによる 14C 取り込みにほとんど差は無かった。一方，気温は明らかに水稲による

14C取り込みに影響した。 

 

3.6.2. 水稲全体モデル 

微生物活動を考慮したこれらの実験的データおよび文献から得られた情報を基に，14C の水稲移行

モデルを構築し，水稲による 14C の取り込みに対する重要因子の抽出を行った。より現実的な移行モ

デルを構築するために，文献調査，室内実験，および野外における現場調査を行いモデルパラメータ

の精緻化に資するデータを収集した。最終的に構築した水稲全体モデルに対し不確実さ伝播解析を行

い，水稲による 14C の取り込みに対する環境因子を確認した。その結果，土壌１から近傍大気への移
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行半減期が，収穫時における穂部の 14C 含量に最も影響するパラメータであることが分かった。この

パラメータは土壌微生物の活動を反映しているので，微生物活動が穂部の 14C 含量に影響すると言い

換えることができる。一方，連続曝露における多年解析では，環境大気と近傍大気の移行半減期が，

穂部の 14C 含量に影響する重要パラメータであることが分かった。単年曝露と連続曝露の多年解析の

結果から，近傍大気中の 14C 含量に影響するパラメータが穂部の 14C 含量を決定する要因であること

が分かった。従って，TRU 廃棄物に関する 14C の安全評価では，近傍大気中の 14C 量に影響する要因

を重点的に調査する必要がある。 
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Ȩ 4ȧ� ʥɫƦȠːPu, Am, Th�B7 Clˑ4ʅˌȳŅÊơ3BEǺĎȞɢ±���eæʺ 
 
˗˓˔˓5"?3 
�F</3˒Ƞ�4Àȷ3,�.ǻǱÿ3��EĀđ
ƭǱȞɢ·ſːTFˑAĀđ-ĀđǟǏ

Êʢ·ſːKdˑ4ǺĎȞɢ±���e4ıÉ�73j�ey�bƲȭ�ɢHF.�E�!�!

Pu, Am, Thå7čȷːClˑ3,�.5˒żįŗņƫǱ4ăĶÈÊ3·HEĢÂɶµ�ʥɫƦȠ
/�D2�C˒j�e�ĳ2�+(��FC4ǘĤ35ư?.ˌŅ4ÊơŢɣ�ɫǂ FE�

0��2ɫù/�E�&�/Ɲɼˇ/5˒�FC4ÀȷːPu, Am, Th�B7 Clˑ3,�.˒ʅ
ˌȳŅÊơIʯȅ!˒ĥʸ4ǺĎɷƃIÊơ!.˒TFIǂ?E�0Iȋȉ0!(� 
&4Ȼƣ˒Āđ× Pu, Am 0 Th 4ʅˌȳŅÊơǆ4ʯȅȓȤ3,�.5˒Āđ4ÐÈǹǆ˒

ë«Êơ4ØĠÊʼǆ4ɽƥ�ȓȤIĥƇ!˒ĥǼȉ2ʅˌȳŅʃʧÊơǆIȖȦ!˒Ş�

þ4ǁǽĀđ�B7ȁĀđ×4 Pu, Am0 ThǢŅj�eIæʺ!(�Ȱɷƃ×4 Pu0 Th4ë
«ʅˌȳŅÊơǆ4ʯȅȓȤ3,�.5˒ˌÊɯɍ ICP-MS IǼ�.˒ǵȰ0ȇȰ×4ʅő
ʧ Pu0 ThÊơǆIȖȦ!(�ʯȅ!(ÊơǆIǼ�. Pu0 ThǢŅj�eIæʺ!˒ĥǺĎ
3��EĀđ
Ȱʰ TF j�eIŐ(�Cl 3,�.5˒ICP-QQQ IǼ�(Āđɷƃ�B7ƭǱ
ɷƃ×4čȷ4ÊơǆIʯȅ!˒&FIǼ�.čȷ4ĤʧÊơIɢ�˒Āđ
¯Ǳʰ TF j�e
4æʺIɢ+(� C3˒Pu, Am, Th�B7 Cl 4 TF 3,�.˒2008 ł�C 2018ł</3Ċ
ï F.�EþÄē4ƕƅƂǴ4ɽƥIɢ2� T˒Fj�ey�b3ʐÔ!(�ƝɼˇIʔ!.
ŐCF(ÊơǆAǘĤj�e5˒żįŗņƫǱ4ăĶÈÊ3ʱ#EĢÂɶµ4ˌŅØ3ʂ#E

@4/�E�2� Pu 0 Am 3,�.5˒ƠʾțĹȨ�âȅ�Ž3BDǺĎ×3żÉ F(ż
įŗƦȠ/�E�,� żÉʧ0ǺĎÊĽ�ÝÊ3ɯƍ F.�2��!(�+.˒¡øʯȅ!(
Êơǆ5�FCƦȠ4ǺĎ×4ÊĽAȞɢ3ʱ#Ej�eæʺ3ōȦ,@4/�E�  
¥�3˒Ɲɼˇ3��E 5łʰ4ɽƥȻƣI<0?.Ċï#E� 

 
˗˓˕˓ʥɫƦȠːPu, Am, Th �B7 Clˑ4ʅˌȳŅÊơǆʯȅ 
4.2.1.� Āđɷƃ× PuˌȳŅë«Êơǆʯȅ 
Āđ×4 PuǢŅ4ȳŅɔ�ǘĤ5˒Pu4Āđ-ƭǱȞɢ4ȓȤ3��.œ˄ƞ§/�E�Ş

�þ4Āđ× 239+240Pu ǢŅ� 0.07 � 4.3 mBq g-14Ȭû/�D(Yamamoto et al., 1983; Otsuka et 
al., 2004; Momoshima et al., 1997; Muramatsu et al., 2003; Yang et al., 2015)˒ˀĿ3¬�0���
0Iɉ�E0˒ˌŚŅÊơŢɣ�œɫ0 FE�¡</5˒�3żįɍÊơː238Pu0 239, 240Pu
3,�.5�ɂǘĤ 2˒41Pu3,�.5Ǐ`�g��`��ɱǘǆˑ��ɓȉ3Ǽ�CF.�
(�!�!˒�FC4ÊơǆIǼ�(ċê˒ɩʻ�,Əʰ4��EÐÈǹ0ʬƏʰ4ɱǘ�œ

ɫ02E� C3˒�ɂǘĤ/5˒Pu ë«ː239Pu0 240Puˑ�ÛÎ/�2�0��ƷǨ��
E�Pu ǝ4ÊÎ5 Pu ë«ƿIǼ�.ɢHF.�E��ɓ3Y��r�vR��LOk0ĵ
şvR��LOk/5ăɥ3ʲ�!.�(ǱǹØĠȉŋś�Ȅ2E0ɉ�CFE(?˒ǾƟI

ǲĤ#E�05˒TFIɉ�E�/ʥɫ/�E�²�6˒gP�pwN��Ž3��.5˒âĞ
Ǧǭƃ3ǾƟ#E�ǟŗ4{hk±�iMX��ʍ½3ǅȏ!.�E�˒�4B�2ŋś/Ǻ

Ď×3ğĂ#Eċê35˒Y��r�vR��LOk05 TF �Ȅ2E�0�ɉ�CFE� 
Āđ×4őʧ Pu ë«Êơ3,�.5˒ȕʣŦÉǆ�ƕÍ4Ź¯3Ǽ�CF.�E

ːMuramatsu et al., 1999; Hrnecek et al., 2008; McAninch et al., 2000 �ˑ�F5˒Āđ×4 Pu 4ʄ
ǝ�:0J1Y��r�vR��LOk/�E�0�C˒ĀđʪǱ0ŉ�Ȼê!.�C$˒Ā

đȲĞɥˁ3�E0ɉ�CFE�0�CȯƎȉ3Ǽ�CF.�EƆǆ/�E�ȕʣŦÉǆ/5˒

<$5ˌǗ/ĀđIǥØ!.ƗƶǱIÊɯ!(ŏ˒Ǣȕʣː<(5˒8 M HNO3ˑIǼ�.ÔǬ

ŦÉIɢ�˒&4ŏØĠÊʼ0 PuǘĤIɢ2��!�!˒ƕÍ4ǥØŹ¯3��.5˒Ƴ�2
ǥØǗŅː 400-900	 �ˑ±Ǽ F.�Eː Hrnecek et al., 2008; Child et al., 2008; Qiao et al., 2011 �ˑ
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¬Ǘ/5ƗƶǱIÝÊÊɯ/�$ �˒ƆˌǗ/5 ǟ˒ɡ�ȻƑØ#E�03BEǟɯ!3��Ȳ

ĞIǻŝ#Eèɍŗ��E�0�C ǥ˒ØǗŅ�Ȅ2E0 PuÊơȻƣ�Ȅ2Eèɍŗ��E�
ȲĞ3çDʋ<F( Pu5à3ȕʣ)�/5ǟÉ/�2�@432E�0��E�!(�+.˒
ȕʣŦÉǆ4¹ˆŗ0ȖŅIˌ?E(?35˒ʝË2ǥØǗŅ3Ⱦ�#9�/�E� 
Ĕ�4ȓȤ/ʬßǔƙƦȠ4Êơ3ʃʧÊơǆ�Ǽ�CFEB�32+.�(� (Zheng et 

al., 2013)˒×/@ ICP-MS 5ɷƃÐÈǹ�ȯà/�D˒ǘĤƏʰ@ȑ�ˌŚŅ/�E0��Ǩ
3��. Ĥ˒ʧÊơ3@ë«ƿǘĤ3��.@ˀĿ3ÏǨ��Eː Kim et al., 2007 �ˑ!�!˒
O��4ǁȷØǱː238UH+0 238UH2

+ˑ4ŋŝ3BD 239Pu0 240Pu4rhXY�O�l�TO�
k�ˌ�2+.!<��0˒&!.˒238U+u�X4i���YːTO�k�ˌ#�E(?3˒

¢4ʃʧſ3</TO�k�ĴIŇ�ˑǸʁ5˒ǲ3O��4ǢŅ�ˌ� Pu ǢŅ�¬�ɷƃ
3��.5 2˒39Pu 0 240Pu4ȳŅɔ�ǘĤ4ĕ�2ě�02E� C3 ʃ˒ʧÊơ3��. Pu
4ë«ǘĤIěħ#EO��¥ē4âĞ0!.5 2˒07Pb16O2

+, 208Pb16O2
+, 202Hg37Cl+ȩ��E�

ěħ02EÀȷ4ʴä5 PuǢŅ�¬�ɷƃ3��.5˒ǲ3ʥɫ/�E� 
ƝȓȤ3��.5˒¥�4˖,4ȓȤɽƥ 
(1) ÐÈǹ4ɬȌ!˒ 
(2) ØĠÊʼǆ4ƕʝØ˒ 
(3) ɷƃıÁɦɆ3BEˌŚŅØ˒ 
Iɢ�˒ǺĎɷƃ×4LkY��ːagˑ4 Pu ǘĤ�/�EB�3˒Āđ× Puë«ˌȳŅ

ʃʧÊơǆIʯȅ!(� 
 
4.2.1.1.� ÐÈǹ4ɬȌ!: ĀđǥØǗŅ0 Puë«ǘĤʱʗɽƥ 
ĀđAƭǱɷƃ214 Pu 4ØĠÊʼ/5˒ƗƶǱ�øæǶ¬�4âù02E(?˒ǥØÈ

ǹIɢ�4��ɓȉ/�E�&4ŏ ȕ˒ʣŦÉǆ/ PuIǥØɷƃ�CŦÉ!˒ØĠÊʼŹ¯/
Pu Iàʼ!˒ICP-MS /Ĥʧ#E�˒ƕÍ4ƻʷ/�EǥØǗŅ4ĤʧȻƣ84Ō˂5ÝÊ3
Ʈɲ F.�2��ƝȓȤ5˒ĀđƴǞɷƃːIAEA-soil-6ˑIǼ�.˒375-600	/ǥØÈǹ!
(ŏ˒ë"ÊơƆǆ/ PuIĤʧ!((Wang et al., 2015)�&4Ȼƣ(ü 4.2-1)˒ǥØǗŅ� 450	
Iʅ�2�ċê˒239+240Pu ǢŅ5Ŀ3Ċï»4Ȭû0�ɒ!(�˒&F¥�/5ǗŅ4�ƌ0
Ã3 239+240PuǢŅ�ǔĳ!˒600	/5ȵ 40ˏ4 Pu�ȕʣŦÉÉƟ2�+(��4Ȼƣ5˒ˌ
Ǘ/5ZNʣčǾƟ4Ǳʃȩ� PuIçDʋJ)ŋ/ǻŝ!.!<�˒ȕʣ/5ÝÊ PuIǟÉ
/�2�2+(�0�âù/52��0űǘ F(� 

 

 
ü 4.2-1ǥØǗŅIĒØ %(0�4ȕʣŦÉǆ3BE IAEA-Soil-6×4 PuĤʧȻƣ  
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�FIɵƍ#E(?3 4˒00	0 600	/ǥØ!(Āđɷƃ�B7ǥØ!2�ɷƃ3,�.˜
ɂøŤǘĤIɢ2+(�ǥØ!.�2�ɷƃ0 400	/ǥØ!(Āđɷƃ�CŐCF(bzX
k�5:0J1ë"bzXk��±e��Iș!(�0�C 4˒00	ÔǬŏ@Āđ×4ØĠƲŝ
Ǳ5ĒØ�2��0Iș!.�E�!�! 6˒00	/ǥØ!(Āđɷƃ4bzXk�/5˒¢4
2,352�ƅ(2u�X� 25°0 30°4ʰ3 3,ɮī F(��FC4u�X3ĬŔ#Eƅ!
�ØĠǱʃ5 600	/4ǥØʙȟ3��.ǻ"(@4/�E� 
� �FCƅ!�ǻ"(Ǳʃ�14B�2@4/�E4�IƍC�3#E(?3˒¡øŐCF(

˜ɂøŤbzXk�0 MukaiCː2014ˑ�ǂ?(Āđ4bzXk�4ƿʇIɢ2+(�&4Ȼ
ƣIü 4.2-2 3ș#�¡øɮī!(ɷƃ4 25°�C 30°4ʰ4 2,4ĕ�2u�X4ʰ35˒ë
Ƴ4u�X� Mukai C4bzXk�3ǸF.�E�0�H�E�3 Ɲ4�*4×ė4u�X5
ì�C3B+.ƄʬȒ0Ȗɺ F.�E�0�C˒600	3ÔǬ#E�0/ƄʬȒ4bzXk
�3ˈ©#EǱʃ�ŋŝ F(0ɉ�CFE� 
ƄʬȒ5�ɓȉ3ăƼ3í<F.�E@4/˒ZNʣč4ʪǱ/�E�ZNʣč4ʪǱ5˒

ȕʣ3BEÊɯ3��.ʽǟɯŗ/�E�0�ȐCF.�E�!(�+. 6˒00	/ǥØ!(ċ
ê˒ȕʣŦÉǆ3��.ɬCF( Pu 4ǔĳ5˒ŘC��FC4ƅ!�ʽǟɯŗ4v�X`�
��ŋŝ FEʸ3  ˒ Pu4�ʡ�çDʋ<F(�03´E4/52��0ɉ�CFE�ĥʸ˒
ˌǗÈǹŏ4ɷƃIvhʣ3BDZNʣčIǟ�#0 P˒u4ĤʧȻƣ5Ɖğ4Ċï»4ȬûÄ
32+(�,<D˒Āđ×4 PuIƹȖ3ǘĤ#E(?35ǥØǗŅ3Ǉř! ǥ˒Øŏ4Èǹ�

ȕʣŦÉ)�4ċê35 450	¥�/ǥØ!2�F62C2��0�ƍC�02+(� 
 

 
ü 4.2-2  IAEA-Soil-6 IǩÈǹ˒400	Èǹ˒600	Èǹ!(0�4 X ɂøŤbzXk�ːAˑ

0 MukaiC(2014) Āđɷƃ X ɂøŤbzXk�ːBˑ4ƿʇ 
 
 
4.2.1.2.� ØĠÊʼǆ4ƕʝØ: ŦÉƵɎ3BE~k�Xb0ŀǓÀȷ4ʌʕÊʼ4Ʈɲ 
Āđɷƃ3,�.˒ŦÉƵɎIǼ�.~k�Xb0ŀǓÀȷ4ʌʕÊʼǆIʯȅ!((ü 4.2-

3) (Wang et al., 2017)�<$˒Āđɷƃ 1-2.5 gIȝʧːª!˒ĀđƴǞǱʃɷƃ/5 0.2 gˑ!˒
0.57 pg4 242PuIøæǶ�ne�0!.éɷƃ3ǑÔ!(�Ƹ3˒&4ŏ4ØĠÊʼ3��.
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ěħ02EƗƶǱIÊɯ#E(?˒ȗŗE,;3Ȟ!~hv�Ǧ/ 450	 / 5 ƏʰǥØ!(�
ǥØɷƃ4ȕʣŦÉ/5˒�ɓ3Ǽ�CFEU�bt�T�0ƏɱȊ/ÔǬ#E0ʣ�ŵĘ!

.ŦÉÖƣ�¬�2E�&�/˒Īʮ/�E 120 mL4iv��ĩöːSavillexˑ I±Ǽ!(�
�4iv��ĩö3ɷƃIȞ!. 10 mL 4ǢȕʣIÔ� {˒hkx��k�3��. 160	 /
ĳ2�0@ 4Əʰ¥�ÔǬ!(�Æáŏ˒�Ǡ=ǏIvM�e�/ǣʙ!.ʜǅȫː}�x�
u��ɨ, 50 mLˑ3Ȟ!(�Milli-Q ǁIǑÔ!.˒ɷƃĩʧI 35mLːȵ 3.8M HNO3ˑ3ɽƀ

ŏ C˒a �B7 La Ié 100 mgǑÔ!˒ɀ�. 2 mL4 20ˏTiCl3IǑÔ! P˒uː IVˑI Puː IIIˑ
3ʠÀ!(�46ˏ HF 7 mLIǑÔ!(ŏ˒ǟǏIģÂ3ǐê!˒15-20ÊʰʿɆ!(�3000rpm
/ 15ÊʰʜŒÊʼ!(ŏ �˒Ǡ=ǏIŭ. H˒3BO3 0.5gIǑÔ!.ǻŝ!(ǅƽǱI 3M HNO3 
20mL/ǟɯ!˒ŦÉX�~kY�vM�Êʼ3³!(� 
ŐCF(ǟǏ×4 Pu 4âĞµI˒0.3g4 NaNO2IǑÔ#E�03B+.ƕÍ3 PuːIVˑ3

ɽƀ!(ŏ˒ǚǌː40	ˑ/ 0.5ƏʰÔǬ!(�Ƹ�/ 1˒0mL4 3M HNO3/ÐÈǹ!( TEVA
ƵɎ3^�x�Iʔǁ!(ːǊʧɽƀǼ3ȎȥºhXb±Ǽ �ˑ&4ŏ˒10 mL4 3M HNO33

BDƵɎ3æȏ!.�E Ca F˒e �B7ľĀˈÀȷː REEs Iˑʴä! ɀ˒�. 40 mL4 1M HNO3

IǼ�. U˒Pb˒Tl�B7 Pt Iʴä!˒ C3˒10 mL4 9M HCl3BD Th˒Bi˒Hf Iʴä
!(�TEVA ƵɎ3æȏ!.�E PuIǟÉ#EÐ3˒3M HNO3 10 mL/ÐÈǹ!( UTEVA Ƶ
Ɏ�B7 DGA ƵɎI TEVA ƵɎ4�3Űɀ!(�Ƹ�/˒Pu(IV)I Pu(III)3ʠÀ!˒TEVA Ƶ
Ɏ�C Pu(III)IǟÉ %E(?3˒3M HNO3 - 0.1MLb\�t�ʣ-0.02M Fe2+ː25ˏʩb�v
K��ʣč�CɽɨˑI 20 mL ±Ǽ!(�ǟÉ F( Pu(III)ǿÊ5˒UTEVA ƵɎIʔʙ!˒
DGA ƵɎ�3¸Ū FE�ǟÉŏ T˒EVA �B7 UTEVA ƵɎIņƫ! D˒GA ƵɎ�4 U T˒l˒
Pb P˒t H˒f �B7 Fe Iʴä#E(?3 DGA ƵɎI 30 mL4 0.1M HNO3Iʔǁ!(�ƕŏ3˒

DGA ƵɎ�4 PuI 20 mL4 0.5M HCl-0.1M NH2OH�HCl/ǟÉ!(�ǟÉ!(ɷƃǟǏI 
C3ɞȅ�ý!˒4 mL 4Ƿǁ/ǟɯ!(�ǟɯ!(ǟǏI 200	/ÔǬ!.�ý %(ŏ˒1 
mL4Ǣ HNO3IÔ�˒�FIÔǬ!.:;�ý %(�ƕŏ3˒ɷƃI 4ˏHNO3 0.7 mL3ǟ
ɯ!˒SF-ICP-MS ǘĤ4ɷƃǟǏ0!(� 
� Ðʏ!(B�3 I˒CP-MS 3BE Pu4ǘĤ/ǲ3ôˇ32E45 U 4ǁȷØǱ/�E�²�
6˒239Pu+3Ĭ! 238U1H+�˒240Pu+3Ĭ! 238U1H2

+�ěħ32D˒ȋȉ0#Eë«0ěħNS

�4ʃʧſ�ư?.ʍ�(?˒SF-ICP-MS 4ÊɯɍI��.@�FCIÊʼ#E�0�/�2
��<( ǘ˒ĤĬʁ0!.�Eɷƃ×4 Pu4ǢŅ�ư?.¬��0�C˒/�E)�ŚŅ4ɔ
�¬Êɯɍ��l/4ǘĤIʞť#Eœɫ��E�&4ċê˒�ʏ4ěħNS�3Ô� 238U 4
u�X4i���Y� 239Pu4TO�kſ3Ō˂#E�ýŋ4ǺĎɷƃːĀđ˒ĉȣǱ21ˑ×
4 U ǢŅ5 P˒uBD@ 106�1090Ʃʛ�3ˌ� <˒(Ǎǁ/5 U˒/PuǢŅƿ5 10103ʚ#E� 
�4B�2ǺĎɷƃ×4ʅőʧ Pu ë«IƹȖ3ǘĤ#E(?35˒O��IÝÊ3ʴä

#Eœɫ��E�Ɖğ4ʵNS��ųƵɎAŦÉX�~kY�vM�ƵɎ3BET��Êʼǆ

/5˒1.8�103 - 2�105 4 U ʴä·ſ�ŐCF.�E�˒U ʴä·ſ� 105BD¬�0˒Āđ

AĉȣǱ×4 Pu IƹȖ3ǘĤ/�2� (Nygren et al., 2003)�ƝȓȤ3��.ʯȅ!(ŦÉX
�~kY�vM�ÊʼǆIǼ�. U 4ʴäIƮɲ!(0�G˒ˀ Ŀ3ˌ� U ʴä·ſ 1.6�107 

IŐE�0�/�(�ƝǆIǼ�(Āđɷƃ4Êơ/5˒ǘĤɷƃ×4 239Pu ɐʆ4ohkT
O�k 100�ſÞ3Ĭ!˒ěħNS�/�E 238UH+5ȵ 1-2 cps (Pu 3Ō˂I��EȿĬǢŅ
0.02 fg/g)!�2�˒ěħIţ�E�0�èɍ/�E� 
Āđ× Pu ǘĤ4òʃȫǹ0!.˒ǍńĀƴÇɷƃ IAEA-3850 NIST-4357IǼ�.˒ëƳ4

Ɔǆ3B+.ǘĤ!(�ƮÉ F( 240Pu/239Pu âĞſƿ5&F'F 0.173 � 0.020 0 0.233 � 
0.017 /�E��4»5ƂǴ»ːIAEA-385˒ 0.174 � 0.193; NIST-4357˒0.233-0.244ˑ(Lindahl 
et al., 2010; Cizdziel et al., 2008; Pham e al., 2008; Bu et al., 2013) 0B��ɒ!(�<(˒ƮÉ 
F( 239+240PużįɍǢŅ5&F'F 2.43 � 0.43 Bq kg-1 0 9.74 � 1.00 Bq kg-1 /�E��4
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»@ƂǴ»ːIAEA-385, 2.89�3.00; NIST-4357, 9.3�13.2ˑ(Pham et al., 20058; NIST, 1997) 0B�
�ɒ!.�D˒ƝÊơǆ�Āđ×4 Pu Êơ3ÝÊ2ȳŅ��E�0�Ê�E� 
 

 
 

ü 4.2-3� Āđɷƃ× Pu4Ĥʧ4(?4 HNO3ŦÉ-ŦÉƵɎØĠÊʼǆ 
 
 
4.2.1.3.� ɷƃıÁɦɆ3BEˌŚŅØ: LkY��ːagˑ4 PuǘĤ 
Āđ×4őʧ PuIǘĤ#E(?˒ˌÊɯɍ ICP-MS (SF-ICP-MS) (Element XR, Thermo Fisher, 

Germany)IǼ�(�SF-ICP-MS 5�ɓ35ƮÉö�˔,24/˒ɩſ4ë«IëƏɱǘ#E
�05/�2��ˌȳŅ2ë«ƿɱǘ35˒ɦɆ�ˌʕbV��/�E�03Ô�˒Ąʃ2

ɷƃIĢĤ!.ɦɆ3ıÁ#Eœɫ��E�&4(?35ØĠÊʼŏ4ɷƃŋś0!.5Ǐ

�ʝË/�E�˒�Ɔ/ǟĝ3ʄù#EěħNS�IǔC!˒/�E)�Ĕ�4ǟʃINS�

Ø#E�0�ɼˇ02E�&�/˒ˌÖǶıÁɦɆ˕ƶȠːAridus II 0 APEXˑI SF-ICP-MS
3ʗȻ! (ü 4.2-4)˒O��ǁȷØǱː238UH+ˑ4ȅǻ¬ǔ˒ŚŅ4ďÔȩ3,�.ɽƥ!(

ːZheng, 2015 �ˑ 
Ðʏ!(B�3˒Pu4ƹȖ2ǘĤI#E(?35˒O���ěħ32E�ǲ3˒O��ǁȷ

ØǱː238UH+ˑ�ŋŝ FE0 239Pu0ë"ʃʧ4(?ěħ32E� C3 2˒38U+4ʧ�Ĕ�˒

TO�k�ˌ#�E0 ʃ˒ʧſ 238)�/52� &˒4ðʊʃʧĆ3</TO�k�Ō˂!ː i

���YÖƣˑ˒ �F@ 239PuÊơ4ěħ02E�ɷƃıÁɦɆ5˒x�c~Ä3��EO��
ǁȷØǱ4ŋŝ3ĕ�2Ō˂I��E@40ɉ�CFE�&�/ 1˒ ng mL-1 4O��ƴǞǟǏ
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IǼ�.˒APEX-Q ACM ��w��ǟɏ�a���0 Aridus II ��w��ǟɏ�a���I
Ǽ�( SF-ICP-MS `bi�3��EO��ǁȷØǱ4ǻŝǶIƿʇ!(�&4Ȼƣ 1˒*C4

ƶȠ@ 238UH+4ǻŝǶ (238UH+/238U+) 5 2.2 x 10-5 ¥�Iʚŝ#E�0�Ê�+(� C3˒

Aridus II /5 SF-ICP-MS IʔĿ4ıÁƆǆ/ǘĤ!(0�3ƿ9.ȵ 30 º4ŚŅ�ŐCFE
(ɥ 4.2-1)��F5 AMS 0ÚƁ#EǘĤɍÓ/�D˒ư?.ˌŚŅ2ÊơƆǆ0ɰ�E��4
0�4ƮÉ�ʳ»5 43 ag mL-1˒<( Pu Êơ3œɫ2ɷƃǟǏʧ5 0.125 mL/�E4/˒ĥ
ʃ4ƮÉŚŅ5˔ø4ǘĤ3��. 5 ag/sample Iʚŝ!(� 

 

 

 
 

ü 4.2-4. ˌıÁÖǶ`bi�(APEX-Q 0 Aridus II)IǼ�( SF-ICP-MS (Element XR) 4Ʊȃü 
 

 
 

�4 Aridus II/SF-ICP-MS (with Jet-interface)Êơ`bi�IǼ�( Puë«Êơ4ȳŅ0Ȗ
ŅI˒NBS947Pu ë«ƴǞǟǏ 100 fg mL-14˔øǘĤːruns x passes˘20 x 4ˑ3BDɶµ!
(�ƿʇ4(?3 J˒et-interface I±Ǽ%$ Element XR)�/ŐCF(Ȼƣ@ș#ː ɥ 4.2-2 �ˑ
Element XR)�/ŐCF( 240Pu/239PuâĞƿ4ȳŅːRSD %ˑ5 20.5 %˒ȖŅ5-3.3 %/�+
(��Ɔ˒Aridus II/SF-ICP-MS (with Jet-interface)Êơ`bi�IǼ�( PuÊơȻƣ5˒ȳŅ�
5.0 %˒ȖŅ� 0.83 %/�+(�ʯȅ!(Ɔǆ�˒ȳŅ�B7ȖŅÃ3ˀĿ3Żõ F.�E�
0�H�E� 
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ɥ 4.2-1� SF-ICP-MS 0 APEX-Q �B7 Aridus II `bi�3��EǘĤƞ§ 

SF-ICP-MS  
ƶöɴĤƞ§  
Forward power 1200 W 
Nebulizer Conical concentric and PFA Aspire  
Sample cone Nickel, 1.1 mm orifice diameter 
Skimmer cone Nickel, 0.8 mm orifice diameter or X-cone with Jet-interface 
Torch Fassel 
Cool gas 16 l min-1 
Auxiliary gas 0.85 l min-1 

Sample gas (nebulizer gas) 0.97-1.00 l min-1 (optimized daily to highest intensity of 238U+ 
and lowest possible oxide formation rate) 

j�eçŐƞ§  
Low resolution (m/!m = 300):  
Acquisition mode E-scan (peak jumping) 
Monitored isotopes 238U+, 239Pu+, 240Pu+, 241Pu+, 242Pu+ 
No. of scans (runs x passes) 20 x 4 
Mass window 10 % 
Samples per peak 100 
Sample time 10 ms for 238U+; 30 ms for 242Pu+; 100 ms for 239Pu+ and 240Pu+ 
Integration type Average 
Total time of analysis 150 s 
APEX-QɴĤƞ§  
Sample uptake rate 0.2 ml min-1 (with conical nebulizer) 
Spray chamber temperature 140 oC 
Condenser temperature 2 oC 
Sweep gas (Ar) 3 l min-1 
Additional gas (Ar) 0.1 l min-1 
N2 gas " 10 ml min-1 

 Aridus IIɴĤƞ§  
Sample uptake rate 0.05 ml min-1 (with PFA Aspire nebulizer) 
Spray chamber temperature 110 oC 
Membrane oven temperature 160 oC 
Sweep gas (Ar) 6.5 l min-1 
N2 gas " 5 ml min-1 

 
 
ɥ 4.2-2.Aridus II/SF-ICP-MS3BE˔øǘĤːrun × pass : 20 × 4ˑ3��Eʅőʧ Puë«4ǘĤ
ȳŅ0ȖŅ 

 240Pu/239Pu atom ratio    
Analytical 

system 
Measured Certified 239Pu  

(fg mL-1) 
Precision (%) Accuracy (%) 

A 0.234±0.048 0.242 100 20.5 -3.3 
B 0.240±0.012 0.242 100 5.0 0.83 

A: Element XR without Jet-interface. B: Aridus II/SF-ICP-MS with Jet-interface. 
  

-85-



 
 

4.2.2.� Āđɷƃ× Am ˌȳŅÊơǆʯȅ 
241Am 5�ɂ�B7�ɂIżÉ#EʬßǔƙƦȠːT1/2=432.2 yˑ/�D˒ǺĎ×3żÉ F

F6ʬƙʰǺĎ×3ğĂ#E�032E�!(�+.˒ǺĎ×4 241Am4ǢŅ�B7Āđ-ʉ¯
Ǳʰ4ȞɢIɽƥ�ȓȤ#E�05ʥɫ/�E� 
Āđ4241AmÊơ5 ż˒įɂɱǘǆ0ʃʧÊơǆ4�Ɔ�Ǽ�CF.�(ː Maxwell and Faison, 

2008; Zheng and Yamada, 2008 �ˑ�ɓȉ3Ǽ�CFEżįɂɱǘǆ5�ɂbzXk��k�0�
ɂbzXk��k�/�D˒ŏɊ5ˌǢŅ�y�4241Amː 0.1 � 1 Bq kg-1 ¥�4ǢŅˑ4ǘĤ
34=Ǽ�CFE��ɂbzXk��k�5˒Ģµ/ˌŚŅ˒ C3Ź¯�ȯ¶/�E(?˒

ƕ@�ɓȉ3241AmǘĤ3Ǽ�CFEǘĤǆ/�EːZheng et al., 2013 �ˑ!�!˒¬ǢŅ4ǺĎ
ɷƃ3Ĭ!.5˒ˀĿ3ʬƏʰ4ǘĤ�œɫ02E� C3˒�ɂbzXk��k�5ë"B

�2Qo�W�IƗ#E�ɂżÉƦȠː²�6˒238Pu, 210Po, 228Th �B7 232UˑIÊʼ!2�
F62C$˒&4(?3ɩʻ2ØĠÊʼ�œɫ/�EːVajda and Kim, 2010 �ˑâĞſITO�
k#EʃʧÊơ4ċê  ˒ ICP-MS0ÔʕöʃʧÊơɦɆːAMSˑ3BE241AmÊơ�Ċï F.
�EːKazi et al., 2015; Li et al., 2010 �ˑICP-MS5˒ǺĎɷƃ×4241AmÊơ3Ĭ!.Ĕ�Ǽ�C
F.�EːHang et al., 2004; Truscott et al., 2001 �ˑˀĿ3ˌŚŅ/�EICP-MS5˒241Am4ƮÉ
ʳȀ��ɂbzXk��k�0ëȩ�˒&FBD@¬�0Ċï F.�EːZheng and Yamada, 
2008 �ˑ C3˒ICP-MSÊơǆ5�ɂbzXk��k�BD@Ń,�4ÏǨIƗ!.�E�<
$˒�ɂżÉƦȠIÊʼ#Eœɫ52�Ǩ/5˒ØĠÊʼ��ɂbzXk��k�BD@ĩƎ

/�E�<(˒ǘĤ5ſÊ/ǒ>(?˒ˀĿ3ȑƏʰ/ǘĤIɢ��0�/�E� 
ICP-MSÊơǆ5˒�ɂbzXk��k�ǆBD@Ń,�4Ǩ3��.¿F.�E�˒241Am

Êơ3��Eɷƃ~k�XbÖƣ4Ō˂AëʥAĔâĞÊĞ3BEěħ��E(?ģÂ/5

2��~k�XbÖƣ4Ō˂5ɽƀ F(ɷƃ4ʙÑčǢŅ3BDǻ"E@4/�D 2˒41Amǘ
ĤIěħ#E�<(˒Āđ×4241AmǢŅːYamamoto et al., 1983bˑ5˒0.032-0.263 mBq g-1 0
��¬�y�/�E�0IɉŜ!(ċê Ê˒ơƶö4ŚŅ3@BE� ƹ˒Ȗ2241AmǢŅIǘĤ
#E(?35˒ʔĿ˒ſY���CſÝY��4ɷƃ�œɫ/�E�ſÝY��à«4Āđ5

Ĕ�4~k�XbÀȷAěħÀȷIíJ/�D˒ǲÎ2ØĠÊʼ�œɫ/�E� 
&�/ƝȓȤ/5˒ƕÍ3˒AmÊʼ3Ǽ�CFEDGA-NƵɎ3BEǟÉĥˋIɢ�˒AmÊ

ơ4ěħÀȷ4ŦÉŬ×Iɽƥ! <˒(Am0ěħÀȷ4ÊʼŠ˃IƮɲ!(�̟ Ƞˈ4Ãǅǆ

3BE~k�XbʴäÖǶ�B7Ãǅǡǆ4ŏ4AmÊʼǆIƿʇ!(Ȼƣ˒CaC2O4Ãǅǆ0

DGA-NƵɎŦÉX�~kY�vM�AmÊʼIȻê#EƆǆ�ƕʝ/�E�0�Ê�+(�Am
0ľĀˈÀȷ4ØĠŗʃ�ˀĿ3ˈ©!.�E(?˒�<</Ċï F(Êʼǆ/5Am0ľ
ĀˈÀȷ4Êʼ�ÝÊ3ɢHF$˒AmÊơǼ4^�x�×3ľĀˈÀȷ�ˌ�ǢŅ/ğĂ!
.�(�SF-ICP-MSIǼ�.AmǘĤ#Eʸ˒ľĀˈÀȷ3BD~k�XbÖƣ�ǻ"E(?Ś
Ņ�¬�#E��4ôˇǨIŻõ#E(?3˒ƝȓȤ/5˒ C3TEVAƵɎIǼ�.˒AmÊ
ơǼ^�x��CľĀˈÀȷIʴä#EƆǆIƮɲ!˒Āđ×AmˌȳŅʃʧÊơǆIȖȦ!
( (Wang et al., 2016)�ʯȅ!(ƝƆǆ4ĚŊŗI˒¸ɵ»��EƴǞǱʃːĀđAńʃƴǞǱ
ʃˑ/Ȗɺ!(�ɸȸ2ÊơǆI¥�3ɳ#� 

 
4.2.2.1.� Āđ× AmˌȳŅÊơǆ4ȖȦ: ĥˋŠ˃ 
Āđ�C4 Am4ŦÉ˒Êʼ˒ȳɨ4Š˃Iü 4.2-53ș#�Āđɷƃ5ƕÍ3 105	 C / 24

Əʰ�Ǯ!(ŏ 8˒0�h`�4Ȯ3��.α21IçDʴ�ȱȔ!(�ȱȔĀđɷƃ 2-20 gI
ȝʧ!˒ȵ 0.5 pgːƉȐʧˑ4 243Am IøæǶ�ne�0!.éɷƃ3ǑÔ!(�Ƹ3˒&4
ŏ4ØĠÊʼ3��.ěħ02EƗƶǱIÊɯ#E(?˒ȗŗ4E,;3Ȟ!~hv�Ǧ/

450	 C 4ǗŅ/ 5ƏʰǥØ!(�ŦÉ5 Pu0ë" 120 mL4iv��ĩöːSavillexˑI±Ǽ
!(��4iv��ĩö3Ȟ!(ɷƃ3 20-40 mL 4ǢȕʣIÔ� {˒hkx��k�/ 160	
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/ 4Əʰ¥�ÔǬ!(�Æáŏ˒�Ǡ=ǏIvM�e�ːAdvantecˑ/ǣʙ!. 100 mL4U�
bt�T�3Ȟ!(��4ŦÉǏIÔǬ!.�Ǯ %(ŏ 4˒0mL4 1M HNO33Åǟɯ %(�

ɀ�.~YoghXbe���/źŧ!2�C Ca 100mg�B7`�Oʣ 2.5gIǑÔ!(�ǟ
Ǐ4 pH I NH4OH 3BD 2.0�2.53ɽƀ! 3˒0 Êʰźŧ!(ŏ ɷ˒ƃIʜŒÊʼː 3000 rpm˒
20Êʰ !ˑ ǅ˒ƽǱI 5mL4 1ˏ`�OʣǟǏ/ǈǋ!(�Ƹ�/ ǅ˒ƽǱI 15 mL4Ǣ HNO3

3ǟɯ!(� C3ɞȅ�ý!.`�OʣNS�IÊɯ!(�ƕŏ3˒ɷƃI 8M HNO3 20mL
3ǟɯ!(��4Ə Pu5 UTEVA ƵɎ3B+.ĩƎ3îȏ FE Pu(IV)3ɽƀ#E(?3 0˒.2 
gʧ4 NaNO2IǑÔ!(� 
Ƹ3˒UTEVA + DGA-N 3BE Am�B7 Pu�CěħÀȷ4ÊʼIɢ+(�<$ 5mL4 8M 

HNO3/�?ɽƀ!( UTEVA + DGA-N ƵɎT�k�haːȌÌ3Űɀˑ3ɷƃǟǏIʔǁ 
%˒&4ŏ˒UTEVA ƵɎT�k�haIçDē!˒Am �æȏ!.�E DGA-N ƵɎT�k�
haIƺ!˒¥�4Š˃/ DGA-N ƵɎT�k�ha�CěħÀȷIÊʼ!(�(1)15 mL4 8M 
HNO 3IǼ�. Pb˒Hg�B7 PtIʴä; (2)15 mL4 0.5M HNO3IǼ�. TlIʴä; (3)15 mL
4 0.1M HNO3IǼ�. U˒Pt �B7 Hf Iʴä˙(4)10 mL 0.05 M HNO3IǼ�. La, Ce Iʴä; 
(5)10 mL 4Ǣ HCl IǼ�.˒Bi˒Tl �B7 Pb Iʴä; (6) ƕŏ3˒Am ÊǿI 10mL 4 0.5M 
HCl/ǟÉ!(�ǟÉǏ5ɞȅ�ý!˒�ýǱI 10mL4 2M NH4SCN-0.1M HCOOH /Åǟɯ
 %(�ɀ�.˒TEVA ƵɎT�k�ha3BD Am 0 REEs 4ÊʼIɢ+(�5mL 4 2M 
NH4SCN-0.1M HCOOH/�?ɽƀIɢ+( TEVAƵɎT�k�ha3�ʏ4 AmÊǿɷƃIʔ
ǁ!˒Ƹ3 10mL4 1M NH4SCN-0.1M HCOOH 3BD TEVA ƵɎ�C REEsIʴä!˒ƕŏ3
AmI 10 mL4 4M HCl/ǟʼ!(�DGA-N �B7 TEVA ƵɎ�C4 AmǟÉǏʧ5˒ü 4.2-
6 3ș# Am ǟÉƒɂ3Ĉ-�.ǄĤ!(�ƕŏ3 TEVA ƵɎ�C Am 0Ã3ǟÉ F(ƺȂ
NH4SCN 5 8˒mL4ǷǁIǼ�.ÔǬ�ý!.Êɯ!(�ƕŏ3 1˒mL4 4ˏHNO33ǟɯ!.

SF-ICP-MS ǘĤ4(?4ɷƃ0!(� 
 
 

  
ü 4.2-5 SF-ICP-MS 3BEĀđɷƃ4 Am ǘĤ4ĥˋŠ˃ 
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ü 4.2-6� DGA-N ƵɎ�0.5M HC �B7 TEVA ƵɎ�4M HCl3BE Am4ǟÉƒɂ 
 
 
4.2.2.2.� Āđ× Am ˌȳŅÊơǆ4ȖȦ: ěħÀȷ4ʴä·ſ˒Am 4øæǶ˒�B7 Am 4
ƮÉ�ʳ»ǘĤ 
� ĀđƴǞǱʃːIAEA-soil-6ˑIǼ�.˒ƝƆǆ4ěħÀȷ4ʴä·ſːDFˑIǂ?(� DF
5ÍƙĀđɷƃ0Èǹŏɷƃ4ÀȷǢŅ4ƿ0! B˒i T˒l H˒g P˒b U˒, Pu4 DF5&F'F 3.5
�10 4˒2.4×10 4˒1.5×10 4˒ 1.2×105˒3.6×106, 7×105/�+(� 
� ƝȓȤ3��.ʯȅ!(Êơǆ3��E Am 4øæǶ5˒ĢĤ!(øæ�ŐCF.�E˘  
IAEA-384ː78±3ˏˑ˒ IAEA-385ː77±1ˏˑ˒ IAEA-375ː 82±1ˏˑ˒ IAEA-Āđ-6ː 76±5ˏˑ˒ NIST- 
4354ː79±6ˏˑ˒ NIST-4357ː79±7ˏˑ˒ Āđː80±3ˏˑ/�+(�<(˒ƝÊơǆ4ƮÉ�ʳȀ
»ːLODˑ5 �˒Ź¯w��X4ƴǞ¼ļ4 3 º�0��ĤɈ3Ĉ-�.ɱȪ!(0�G˒1 g
4Āđ^�x�3Ĭ!. 0.097 fg g-1ː0.012 mBq g-1ˑ/�E��4 LOD 5˒Pimpl and Higgy 
(2001)ː0.03 mBq g-1ˑ3B+.Ċï F(�ɂbzXk��k�ǆBD@¬�+(�ƝÊơǆ

5˒¬ LOD˒ĢĤ!(ˌøæǶ˒ˌ�ěħÀȷ4 DF�B7~k�Xbʴä�ʝË3ɢ�.�
D˒Āđ×4ʅőʧ�y� 241Am4Êơ3ʝǼèɍ/�E� 
 
4.2.2.3.� Āđ× AmˌȳŅÊơǆ4ȖȦ: Êơǆ4ĚŊŗ 

Am4ǘĤI SF-ICP-MS /ɢ�(?3ʯȅ!(ƝÊơǆ4ĚŊŗI˒̧ ɵ»��EĀđƴǞ

Ǳʃː IAEA-soil-6 and IAEA-375ˑ˒ ǍńĉȣǱ4ƴǞǱʃː NIST-4357 I˒AEA-385 and IAEA-384ˑ
0ǙĉȣǱƴǞǱʃ(NIST-4354)/Ȗɺ!(�Ðʏ!(B�3 241Am 4ʧ5 241Pu �ĺĐ#E�
03BDďÔ#E�0�C, &4ĒØIÔñ!.ɧƹ!(ƒɂ�3�E�0Iș#œɫ��E�
ȻƣIü 4.2-7 3ș!(�˒¸ɵ»0ÝÊ3�ɒ!.�D˒ƝÊơǆ3BDĀđɷƃ×4őʧ
2 241AmǘĤ�èɍ/�E�0Iș!.�E� 
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ü 4.2-7ĀđƴǞǱʃː IAEA-soil-6, -375ˑ˒ ǍńĉȣǱ4ƴǞǱʃː NIST-4357, IAEA-385 -˒384ˑ

0ǙĉȣǱƴǞǱʃ(NIST-4354)×4 241AmǢŅ4ƝÊơ3BEĤʧȻƣ0ƂǴ»4ƿʇ 
 
 
4.2.3.� ǵȰɷƃ× PuˌȳŅë«Êơǆ4ʯȅ 

IAEA TRS-47235ȢˈˈːȰIʴ�ˑ4 Pu4 TFj�e�Ċï F.�E�˒Āđ-Ȱʰ TF
j�e52��v��b4j�eːDuffa et al., 2002ˑ5˒�N�leNx4Ȱ/�D˒&4(
?�ɓȉ2Ȱ84ʝǼ5úʽ/�E�˒239+240Pu 4 TF»4ƕĕ»0!. 2x10-3 �Ċï F.
�E��4 TF »�ƊƝ3��EY��r�vR��LOk Pu 4Ȱ4 TF 3ʝǼ/�E0¦Ĥ
#F6˒Āđ×4 239+240Pu ǢŅȬûː0.07-4.31 mBq g-1ˑː Muramatsu et al., 2003ˑIǼ�E0˒
Ş�þ4Ȱ×4 239+240Pu4ǢŅ5˒ː 0.15�8.6ˑ×10-3 mBq g-14Ȭû/�E0ɉ�CFEːƕĕ

TFI¦Ĥ �ˑPuë«4�2ȅǻǝ5Y��r�vR��LOk/�D˒&4 240Pu/239Puƿ�
0.18/�E(?˒Ȱ4 239Pu �B7 240PuǢŅ5˒&F'F˒0.04-1.9 fg g-1�B7 0.01-0.5 fg g-

13ȍŊ#E0ɱȪ/�E�ƝȓȤ/Ǽ�(˒Aridus II/SF-ICP-MS 3��E PuÊơ4ƶöƮÉ
ʳȀ5 0.04 fg g-1/�D˒Ȱ×4 Puë«ǢŅ0ëȟŅ/�E�Ȱ×4 PuǢŅIȳŅɔ�ǘ
Ĥ#E(?35ƮÉʳȀI��Eœɫ��D˒ǢɃÊơǆ4Ɠ2EŻɔ�ǂ?CFE�&�/

ǥØŏ4ɷƃ×ʅőʧ Pu Êơ#E(?3˒ɷƃ4ÐÈǹǢɃ0ØĠÊʼǆ3ʥǨIȼD˒Ê
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ơǆIʯȅ!(�ƕÍ4ǢɃbihx/�EȰɷƃ4ǥØÈǹ3BD ǵ˒Ȱ 1 kg�Cȵ 15 g4
ǥɷƃ�ŐCF(� 
 
4.2.3.1.� ǵȰɷƃ× Pu ˌȳŅë«Êơǆ4ʯȅ: ĥˋŠ˃ 
Êơǆ4Ź¯ĥˋŠ˃Iü 4.2-83ș#�<$˒ǵȰ4ǥØɷƃ 15 g I 5ȩÊ!. 3 g$,

Êç!˒120 mL4iv��ĩöːSavillexˑ3Ȟ!(�éÊÒɷƃ3 1 mL (0.2 pg mL-1)4ƉȐ
ʧ4 242PuøæǶk��^�IǑÔ!˒ĥʸ35˔ɷƃ 15 g3Ĭ!.˒êɱ˔pg4 242Pu IÔ
�(�032E�éiv��ĩö3˒20 mL 4Ǣȕʣ0 10mL 4 H2O2IÔ�˒{hkx��

k�/ 140	 C /ȵ 30 ÊÔǬ!.˒ŴȅŝÊIʴä!(�&4ŏ˒iv��ĩöIĪʮ!˒ĳ
2�0@ 4Əʰ¥�ÔǬ!(��ƋÆá4ŏ˒iv��ĩö4ɠIē!˒ÊɯǟǏ�ʒƍ32
E</ H2O2IÔ�˒ÅŅÔǬ!(�Æáŏ˒�Ǡ=ǏIvM�e�/ǣʙ!.iv��t�T

�ː100 mLˑ3Ȟ!(�ÊɯǼ4iv��ĩö0vM�e�5 10-20 mL 4Ǣȕʣ/ǈǋ!˒
&4ǈǋǏ@t�T�3°%(�ŐCF(ǣǏIɞȅ�ý!˒ƺǖI 15mL 4Ǣȕʣ (68%)3
ǟɯ!.˒ʅȶǁIÔ�.ȕʣǢŅI 8 M 3ɽƀ!(�ǟǏʧ5�40��B& 30 mL /�
E�Pu 4ØĠŋI˗µ3ɽƀ#E(?3 1g 4 NaNO2ː5 mL4 20 % NaNO2ˑIǑÔ!.˒80
	 C / 30 ÊʰÔǬ!(� 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

ü 4.2.-8 ǥØȰɷƃ× PuĤʧÊơ4(?4ØĠÊơǆʯȅ 
 

AG 1X8ƵɎT��5±ǼÐ3 30 mL4 8 M HNO3-0.2 M NaNO2ǟǏ/\�jM`�n�Y

Iɢ+(�ɷƃǟǏIıÁŏ˒50 mL 4 8 M HNO3 ǟǏ/ U˒Pb�B7 Fe IT���Cǈ�
Ǌ!(�&4ŏ˒30 mL4 10 M HCl ǟǏ/ ThIǈ�É!˒ƵɎ4NS��ųØĠŋI Cl-3

Ē�(�ƕŏ3 PuI 50 mL4 0.1 M NH4I-8.5 M HCl ǟǏ/ǟʼ %(�ǟʼǏ5 100 mL4
iv��t�T�3ůç! :˒;�ý#E</ɞȅIɢ+(��ýǱ3 1 mL4ǷǁIǑÔ!˒
Å7{hkx��k�/ɞȅ�ýIɢ+(��4Ź¯I 2øɅDʎ!˒ƺğ#EƗƶǱIÊɯ
!˒�,ƺ+.�E�OȷIʴä!(�Ƹ3 2 mL 4ǢčʣIǑÔ!˒&4ǟǏIɞȅ�ý 
%(�ȵ 4 mL4 HCl-H2O2 ǟǏːǐêƿ˘10 mL conc. HCl + 0.01 mL 30% H2O2ˑIǑÔ!˒

40	 /ȵ 30 ÊÔǬ!(� 
� AG MP-1M ƵɎT��5ɷƃǟǏIıÁ#EÐ3 8 mL 4 HCl-H2O2 ǟǏ/ÐÈǹIɢ+(�
ÐÈǹǒ=4ƵɎ3ɷƃǟǏIıÁ!(ŏ˒20 mL4 HNO3/˒ƕÍ3 U Iǈ�É!(�&4
ŏ T˒��3ƺ+.�E HNO3 Iȶǁ/ǈ�É!  ˒C3 Th4ʴä4(?3 8 mL4 10 M HCl
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ǟǏIǊÁ!(�&4ŏ˒ƵɎ3æȏ!.�E Pu I 16 mL 4 HBr ǟǏ3BDǟʼ %. 30 
mL 4iv��t�T�3ůç!(�:;�ýǳś02E</ÔǬ!(ŏ˒HBr I#9.ʴä
#E(?3 1 mL 4ǢȕʣIǑÔ!˒ C3ÔǬ!(�ÅŅ�ýǳś3!.�ýǱI 0.8 mL4
4% HNO3 ǟǏ/ǟɯ!  ˒ SF-ICP-MS ǘĤǼ4ɷƃ0!(�PuÊơ3��E A˒ridus II/SF-ICP-
MS `bi�/ƕʝØ!(Êơƞ§5Āđɷƃ0ë"/�E��4Êơǆ3BD˒ƿʇȉˌ�
ØĠæǶː40-50 %ˑ�ŐCF(� 
 
 
4.2.4.� Āđ�B7Ȱɷƃ× ThˌȳŅÊơǆ4ȖȦ 
4.2.4.1.� Āđɷƃ× ThˌȳŅʃʧÊơǆ4ȖȦ 
Ş�þ4Āđ× Th ǢŅ5<1 � 100 mg kg-14Ȭû/�EːYamasaki et al., 2001; Yoshida et al., 

1998 �ˑ<(˒ʉɋăĀđ3ȏȋ#E0ÄǽC4Ċï/5˒ǁǽ�B7ȁĀđ4 ThǢŅ5˒&
F'F 5.4 mg kg-1ː2.3�11 mg kg-1ˑ�B7 5.0 mg kg-1ː1.2�12 mg kg-1ˑ/�EːUchida et al. 
2007a; Uchida et al. 2007b �ˑĀđɷƃ4ċê˒HNO3-HF-HClO4ǐêʣIÔ�.ÂÊɯ!ǟǏØ

!(ŏ˒Th5Êʼ�ǢɃIɢ2H2�.@˒ľʤ#E)�/ȌŰ ICP-MS /ǘĤ/�E�ĖǪ
4 Th5ğĂƿ 99.98ˏ�ʃʧſ 232/�D˒�4ʃʧſ35 ICP-MS 3��EǘĤěħ02E
Àȷ5ğĂ!2�ːOstapczuk et al., 2010; Sahoo et al., 2011 �ˑ&�/ƝȓȤ/5˒Āđɷƃ×4
ZNʣč3Ȼê!.�E Th IģÂ3ǟɯ#E(?3˒HNO3-HF ǟǏ~NX�OP�wÊɯǆ
Iʯȅ!(�Āđɷƃ×4 ThˌȳŅʃʧÊơǆI¥�3ș#� 
� º����/ȱȔ!(ɷƃI ʣ˒ÊɯʯĜÐ3�Ǯƶ/ 80	3��. 3ƏʰÔǬ!�Ǯ %
(��ǮɷƃIiv��ĩö3 0.1g Êç!˒ȕʣ 7ml�vhʣ 4ml IǑÔ!(ŏ˒~NX�O
P�w3.ÊɯIɢ+(�ƞ§5ƕĕÉÓ˘1200W(1600W 4 75%3ɴĤ)˒ƌāƏʰI 30 Ê˒
ƕĕǗŅI 210	˒\�k���āÓI 300psi˒¸ŪƏʰI 15Ê3&F'FɴĤ!(� 
� Êɯŏ˒ʙčȷʣ 1 mLIǑÔ! 130	3.ȵ 10-12Əʰɞȅ�ýIɢ��ɞȅ�ýŏ˒ȕʣ
1 mL�ʙʣØǁȷ 0.5� mL IǑÔ!ÅŅɞȅ�ýIɢ��ƕȹȉ3 40ˏȕʣ 2.5mL /iv�
�ĩöÄ4�ýǱIǟ�!˒Milli-Q 3. 50mL3Ĥĩ!(�ʣÊɯIȹ�(ɷƃ5˒&4ƏǨ
/ľʤºǶ���B& 500 º02+.�E4/˒ICP-MS ǘĤǼ3 Milli-Q / C3 10 ºľʤ
Iɢ�˒ľʤºǶ� 5000º02EB�3!(� 

Th4ǘĤ5˒÷ʥưą ICP-MS (Agilent 7500c)IǼ�(�÷ʥưą ICP-MS ɦɆ4ǘĤƞ§I
¥�3ș#˘ 
 
˚÷ʥưą ICP-MS: Agilent˒7500c˛ 

RF Power: 1.4 kW 
x�c~Ub: 15 L min-1 
V��L�Ub: 1.2 L min-1 
ɧÕUb: 0.9 L min-1 
ow�N_�: rt�k�ow�N_� 
ɅDʎ!ǘĤøſ: 5ø 
ÄƴǞÀȷ: Bi-209 
ǘĤÀȷ˘Th-232, Bi-209 
 
ƝÊơǆ4ĚŊŗI˒̧ ɵ»��EĀđƴǞǱʃ(JB-30 NIST-1646A)/Ȗɺ!(�ƮÉ F

( Th ǢŅ5&F'F 1.35 � 0.01 mg kg-10 5.51 � 0.05 mg kg-1/�E��4»5˒¸ɵ»  
(JB-3˒ 1.3 � 0.1 ppm; NIST-1646A˒5.8ppm) (Imai, 1990; NIST, 2004) 0ÝÊ3�ɒ!.�(�
0�C˒Ɲǆ3BDĀđɷƃ×4őʧ ThIʝË3Êơ/�(�0�H�+(� 
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4.2.4.2.� Ȱɷƃ× Th ˌȳŅÊơǆ4ȖȦ 
Ȱ×4 ThǢŅ5Āđ×4ǢŅ0ƿʇ#E0ſS�f�¬�˒ng g-1�y�ƛǜ02E�0@

�EːUchida et al. 2007bˑ(?˒Ȱɷƃ×4 Th ǢŅǘĤ5ˌȳŅ4Êơ�ɫǂ FE�ThǢ
Ņ�¬��03Ô�˒Ȱ×/ZNʣč0Ȼê!.�E0ɉ�CFE(?˒Ȱɷƃ×4 Th ǢŅ
IȳŅɔ�ǘĤ#E�05úʽ/�E��ɓ3˒ƭǱɷƃ4Êɯ35˒ȕʣ4=˒ȕʣ-ʙʣØ
ǁȷ4ǐêʣ<(5ǷǁI±+(Ɔǆ�±HF.�E�!�!2�C�FC4Êɯǆ/5˒Z

Nʣč3Ȼê!.�E ThIǟɯ/�2�(? Th4øæǶ�¬�2E�0��EːFeng et al., 
1999 �ˑ&�/˒Ɲɽƥ�Ư3��.˒Ȱɷƃ×4ZNʣč3Ȼê!.�E ThIģÂ3ǟɯ#
E(?3˒ȕʣ-vhØǁȷǟǏ~NX�OP�wÊɯǆIʯȅ!(�ˌÊɯɍ ICP-MS IǼ�
.˒Ȱ×4őʧ Th 4ʃʧÊơǆIȖȦ!(�Ȱɷƃ× ThǘĤĥˋŠ˃5¥�3ș#� 
�Ǯ!(ȱȔǒ=ǵȰɷƃȵ 500mg Iȝʧ!iv��ɨÊɯĩö3ÁF.˒ȕʣI 10 mL˒

vhʣI 4 mLÔ�(�80	3��. 10ƏʰÔǬ!.ƗƶǱIÊɯŏ˒ʙʣØǁȷI 1 mLǑ
Ô#E�ÊɯĩöI~NX�OP�w3dhk!˒ȵ 10ÊÔǬ!(�żÆŏɦɆ�CçDÉ!
(ɷƃ5&4<<{hkx��k�/ 130	3.ɞȅ�ýIɢ+(�ɷƃ3ȕʣ 1 mL0ʙʣØ
ǁȷ 0.5mL IǑÔ!.ƺǖIǟ�!(ŏ˒ÅŅ�ý!˒ƕȹȉ3 40ˏȕʣI 1 mL Ô� 20mL
}�Qg��ɨĩö3Ȟ!˒ʅȶǁIǑÔ!.Âʧ 20mL 0!(��4ɷƃƾǏ4ȕʣǢŅ5
2ˏ˒ÀȷǢŅ5˒À4Ȱɷƃ4 40 ºľʤȍŊ/�E�<(˒ƴǞɷƃ0!.Ǽ�(Ǥƚɷƃ
ːGBWˑå7k~k4ɜɷƃː1573aˑ@ëƳ4ÈǹIɢ+(� 

ICP-MS 4ǘĤɷƃ4ɽƀ: ICP-MS 4ǘĤ3��.˒2%ȕʣIǼ�.˒ȇȰ0ǵȰɷƃƾǏ
I 500 º/ľʤ!(�Th 4Ĥʧ5ēʡƮʧɂǆ3B+.ɢ+(�Ʈʧɂ¯ŝ4(?˒Th ǢŅ
0, 0.01 0˒.1�B7 0.2 ng mL-14ƴǞǟǏIǼ�(�ǘĤɦɆ5ˌÊɯɍ ICP-MSː SF-ICP-MSˑ
IǼ�(�¥�3ɦɆɴĤƞ§Iș#� 

 
˚SF-ICP-MS: Element XR with Jet interface˛ 

RF Power: 1.3 kW 
x�c~Ub: 16 L min-1 

V��L�Ub: 1.0 L min-1 

ɧÕUb: 0.85 L min-1 

ow�N_�: Conical concentric ow�N_� 
¬Êɯɍ��l: m/�m = 300 
ɅDʎ!ǘĤøſ: Run x pass 15x5ø 
ÄƴǞÀȷ: 209Bi (0.1 ng mL-1) 
ǘĤÀȷ˘232Th, 209 Bi 

 
 
Êơǆ4ĚŊŗ: ƝȓȤ/Ǽ�( Th4Êơǆ4ĚŊŗI˒̧ ɵ»��EƴǞǱʃː Ǥƚɷƃ

GBW å7k~k4ɜɷƃ NIST-1573a /ˑȖɺ!(�&4ȻƣIɥ 4.2-33ș#�Ǥƚɷƃ GBW 
(n = 2) 0k~k4ɜɷƃ NIST-1573a (n = 3)4 Th ǢŅȬû5˒&F'F 0.075�0.079 0 0.099�
0.136 mg kg-1/�D Ǥ˒ƚɷƃ GBW 4¸ɵ» (0.070 mg kg-1) Ak~k4ɜɷƃ NIST-1573a 4
information value (0.12 mg kg-1)0ÝÊ3�ɒ!.�(��4Ȼƣ5˒Ȱɷƃ3��E ThǢŅǘ
Ĥ4(?3Ǽ�(ƝÊơǆ�ʝŔèɍ/�E�0Iș!.�E� 
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ɥ 4.2-3� ƴǞɷƃ4 ThǢŅǘĤȻƣ 
�  �  Th (mg/kg) std 

SRMs GBW-1 0.075 0.002 
�  GBW-2 0.079 0.001 
�  certified value 0.070 0.008 
�  NIST-1573a-1 0.120 0.001 
�  NIST-1573a-2 0.136 0.002 
�  NIST-1573a-3 0.099 0.001 
�  information value 0.12 �  
 
 

4.2.5.� Āđ�B7ʉ¯Ǳɷƃ× Cl ˌȳŅÊơǆ4ȖȦ 
čȷ-36ː 36Cl 5ˑǱǹĠȉßǔƙ 30.1�ł4ʬßǔƙƦȠ/�D Ģ˒Ĥë«/�E 35Clː Ė

ǪğĂŅ 75.78ˏ 4ˑ×ŗĞżįØ3B+.ǻŝ FE�ǁ×3��.5ʵNS�/ğĂ#E�

0�CăʃǺĎ×Aǻǉÿ3��.Ǝ×ŗ�ˌ�żįŗņƫǱÈÊ4ĢÂɶµ3��.ʥɫƦ

Ƞ0 F.�E�&4Āđ
ʉ¯ǱʰȞɢ·ſːTFˑIǂ?E3�(D˒ĢĤÀȷILm�Y0
/�E�0�Cː żįɂÜĠɁêȓȤş 2˒014ˑ˒ƝȓȤ/5čȷ4ÊơIɢ��00!.�E�
�ɓ3čȷ5×ŗĞżįØǆː NAA 3ˑBDǘĤ/�E� �˒4Êơǆ5âĞǦ�œɫ/�E�

BDĔ�4j�eIŐE(?35˒�ɓĥˋĦ/@ɢ�EÊơǆ3BDj�eIɟȣ/�EƆ

�Ƙ<!��&�/ƝȓȤ/5˒k�x�÷ʥư ICP-MSːICP-QQQ, Agilent 8800ˑIǼ�.Ā
đ-ʉ¯Ǳɷƃ×čȷǘĤ4ʝǼ0˒ǘĤ4(?4ɷƃǟǏØ3,�.ƮɲIɢ+(� C3˒
ʯȅ!(ÊơǆIǼ�.˒Āđ0¯Ǳɷƃ×4čȷǢŅIÊơ!. TF Iǂ?(�ƝȓȤ/5
čȷIĬʁ0!,,@˒ëƏ3�Oȷ3Ô�˒�FC4ëƈÀȷ/�DØĠLm�Y0!.±

Ǽ�èɍ�@!F2�ɑȷ3,�.@ TF j�eIɟȣ#E�0Iŕ˅3˒ÊơƆǆIƮɲ!
.�(�&4(?˒q�[�ÀȷIŴž %2�(?3˒ǩƶʣIǼ�(Êɯǆ/52�˒ǁ

ʣØik��g�L��nO�ːTMAHˑIǼ�.ǁǟŗ�ƗƶǱ</Iǟɯ#EƆǆIůǼ
!(�ƭǱɷƃ4B�2ƗƶǱɷƃ5ǟɯ�čȷ˒ɑȷ�B7�Oȷ0@Êơ�èɍ/�E 
 
4.2.5.1.� Āđ�B7ʉ¯Ǳɷƃ× ClˌȳŅÊơǆ4ȖȦ: ĥˋŠ˃ 
ÊơŹ¯Š˃ːü 4.2-9ˑ5¥�4ʔD/�E˘ĀđɷƃːȱƜ˒�ǮˑI 200 mg, ʉ¯Ǳɷ

ƃːȱƜ˒�Ǯˑ5 100 mgÊç!˒Īʮąiv��ĩöːSavillex˒6 mLˑ3 25ˏTMAHːĔ
ŸØĠ˒Tama pureAA-100ˑI 2 mL˒Milli-Q ǁI 1 mLǑÔ!.ĭÁ!(��FI 80	4ʾǀ
�ǮƶIǼ�. 16ƏʰÔǬ!(�ĦǗ</Æáŏ˒Milli-Q ǁIǼ�. 50 mL</ľʤ!(�
ƗƶǱIÊɯ#E(?˒H2O2� (0.1 mL/1 mLɷƃǟǏ)IǑÔ!˒100	4{hkx��kIǼ
�. 2ƏʰÔǬ!(�&4ŏ˒ÂʧI 50 mLʜǅȫ3Ȟ!(�ʜŒÊʼː3000 rpm, 10 min.ˑI
ɢ� �˒Ǡ=I C3 0.45µm4 PTFEvM�e�ː Millipore, ~N�Xb IˑǼ�.Gʙ!(�

Gʙ!(ɷƃǟǏ×čȷ4ǘĤ5˒ICP-QQQ IǼ�(� 
� ICP-QQQ 3BEčȷǘĤ4ƕʝƞ§IƮɲ#E(?3˒ɥ 4.2-4 4Ⱥ=êH%/ǘĤIɢ+
(�éƞ§3��. ClIǘĤ!˒0-10 mg L-14ƴǞǟǏː0˒0.08˒0.4˒10ppmˑ4ǘĤ˕ø4
ȻƣIǼ�.ɦɆ4ƮÉ�ʳ»Iǂ?(�&4Ȼƣ˒DL�¬�+( MS/MS + Heː35 -> 35ˑ�
�lIǼ�E�00!(��4��l5 He 3BDʒʙǶI��(�/˒ C3 MS/MS ��l
3BD 2 øʃʧſ 35 Iʞť#E4/rhXY�O�l�¬�� C3˒�4ƞ§/5 Br A I
@ëƏ3ɱǘ/�E�Ɲǆ4ƮÉʳȀ5Āđ˒ʉ¯Ǳ&F'F 7.4 0 14.7 ppm /�+(� 
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ü 4.2.-9 čȷ4ʅˌȳŅÊơǆ 

 
 
ɥ 4.2-4� k�x� ICP-MS čȷǘĤ4ƕʝƞ§IƮɲ 

Reaction cell gas Single mass MS/MS MS/MS 
Non-gas � (35) � (35->35) ClO (35->51) 

He � (35) � (35->35) ClO (35->51) 

O2 - � (35->35) ClO (35->51) 
H2 - � (35->35) ClH2 (35->37) 

ː�+�Ä5ǘĤʃʧſˑ 
 
 
4.2.5.2.� Āđ�B7ʉ¯Ǳɷƃ× Cl ˌȳŅÊơǆ4ȖȦ: Āđɷƃ�C4 TMAH 3BEčȷ

ŦÉǶ 
Āđ4ǟǏØ3,�.˒Łŝ 26 łŅ3 TMAH IǼ�.ĸȒɷƃ4ÊơIƮɲ!(Ȼƣːż

įɂÜĠɁêȓȤş˒2015ˑ˒ :0J14 Cl �ǟÉ/�$Ĥʧŗ�¬�+(�0�ƍC�02
+(�&4(?Łŝ 27łŅ5ÔǬǀØǆ0ȕʣŦÉǆ3,�.@ƮɲIɢ+(� �˒Êơǆ0

@ĸȒɷƃ4Ĥʧŗ��Ĥ/52�+(�!(�+.˒ÂʧÊơIɢ�(?35˒�F</±

HF.�EL�T�ǟɡA NAA /ɢ�œɫ��E�˒ĥǺĎ×/5˒ĀđʪǱ×4ƲʖǱ0
!.ĩƎ3ƭǱȩ3±HF2� Cl 5˒ă�ǁ`m�S/ă�ǁ00@3ăɥ3Ȟ×!.�E
čȷ05Ŭ×�Ȅ2E0ɉ�CFE�#2H* Ǝ˒×ŗ�¬�ØĠŋ4 ClIí>ÂčȷIǘĤ
Ĭʁ05ɉ�$˒Ǝ×ŗ��E Cl 4=IǘĤĬʁ3#E�0@ƗÖ/�G��!�!2�C˒
14ȟŅǟÉ/�E4�3,�.Ʈɲ!.��œɫ��E� 
Łŝ 28łŅ5 NAA / ClǢŅIĤʧ!(Āđɷƃ 26ƮIǼ�.ƮɲIɢ+(�&4Āđ

ɷƃ×4 Cl ǢŅIƝɽƥ3BDʯȅ!(Êơǆ3BDĤʧIɷ=E00@3˒NAA 3BEÊ
ơ»04ƿʇIɢ+(�INAA 3BDÂʧÊơ!(Ȼƣ0˒TMAH ŦÉ3BEȻƣIƿʇ!.
ü 4.2-103ș#�ŐCF(»5 NAA BD¬�@4/�+(�TMAH3BE ClŦÉǶIɑȷ�
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B7�Oȷ@ƿʇ!(ːBr å7 I 4Ȼƣ5ÔǬǀØ-ICP-MS ǆ3BE �ˑCl 4ŦÉǶ5ŁĄ/
35%�15%˒Br 5 97%�13%˒I5 83%�9%/�+(��FC4Ȼƣ�C˒Āđ×4 Cl5 3 Ê
4 1 ȟŅ!� TMAH /ŦÉ/�2��0�H�+(�!(�+.˒TMAH ǆ/ǂ?(Āđ×
4 ClǢŅ5 NAAǆBD@¬�(? Ȟ˒ɢ·ſ�ˌ�2E�0�șó F(� ĥ˒ʸ35 TMAH
ǆ/ŦÉ F(ʡÊ� Cl4Ȟɢ3Ö�.�E0ɉ�CFE�ĳ2�0@ C˒l4 TF5ˌ�2+
.@˒Ċï»4˔S�f�¥Ä02E� 

 

 
ü 4.2-10� ×ŗĞżįØǆːNAAˑ0 TMAHŦÉ-ICP-MS 3BEĀđɷƃ×4čȷĤʧȻƣ4

ƿʇ 
 
4.2.5.3.� Āđ-ʉ¯Ǳɷƃ× Cl ˌȳŅÊơǆ4ȖȦ: Āđ0ƭǱɷƃ4ˌȳŅ ClǘĤ 
ʯȅ!(čȷÊơǆIǼ�.˒Āđå7ʉ¯Ǳɷƃ× Cl ǘĤ4ȳŅ�14ȟŅŐCF(4

�Iü 4.2-113ș#�ʉ¯Ǳɷƃ/5 ¥˒ÐBD@ƮÉ�ʳ»ː ɥ× D.L.0ɥș �ˑ��+(�

²�6˒ſȈ ppm 4ɷƃ/@ RSD� 20%ȟŅ/ǘĤèɍ/�E�ClǢŅ4ˌ�ɜɚˈ/5˒ 
C3ɔ�ȳŅ4ǘĤ�/�E�Āđɷƃ3,�.5 ClǢŅ�¬��0@�D˒Łŝ 28łŅ<
/5ĤʧȻƣ�ĕ��6C,�(ːŁĄȵ 80ˏ4 RSDˑ�˒ƝÊơǆ4±Ǽ3Ô�˒ǘĤ4Ʌ
Dʎ!IďA#�0/˒�F</ǘĤ��ɍ/�+(¬ǢŅĆ3��.@˒�EȟŅ4ȳŅ

ː100µg kg-1/ 10%ȟŅˑ�Ȗ¸/�EB�32+(� 
 

 
ü 4.2.-11 Āđ-ʉ¯Ǳɷƃ×čȷˌȳŅǘĤ 
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4.2.6.� <0? 
4.2.6.1.� Āđ× Pu4ˌȳŅë«Êơǆ4<0? 
Āđ×3��E Puë«ǘĤ4(?3˒ƝȓȤ3��.˒˖,4ȓȤɽƥː˔ˑÐÈǹ4ɬ

Ȍ!˒ː ˕ˑØĠÊʼǆ4ƕʝØ˒ː ˖ˑɷƃıÁɦɆ3BEˌŚŅØIɢ�˒ǺĎɷƃ×4ư

¬�y�4 Pu ǘĤI/�EˌȳŅʃʧÊơǆIʯȅ!(�ƹȖ2ĤʧIɢ�(?35ǥØǗ
Ņ3Ǉř�œɫ/�D˒ȕʣ4=IǼ�(ŦÉ4ċê35 450	¥�/ǥØ!2�F62C2
��<(˒Āđɷƃ3,�.5˒ŦÉƵɎIǼ�.~k�Xb0ŀǓÀȷ4ʌʕÊʼǆIʯȅ

!(�2�˒ʅőʧ Puë«IƹȖ3ǘĤ#E(?35˒O��I:;ģÂ3ʴä#Eœɫ�
�E�ƝȓȤʯȅ!(ŦÉX�~kY�vM�Êʼǆ3BDˀĿ3ˌ� U ʴä·ſː1.6×107ˑ

IŐE�0�/�(� C3˒SF-ICP-MS 3ɷƃıÁɦɆ Aridus IIIŰɀ!(ċê˒ʔĿ4ı
ÁƆǆ3ƿ9.ȵ 30º4ŚŅ�ŐCF(��F5 AMS 0ÚƁ#Eư?.ˌŚŅ2ÊơƆǆ0
ɰ�E�ƝǆIǼ�. PuIÊơIʘ?˒j�eIŐ.�E�2�˒Ş�þ4Āđ4Y��r�
vR��LOk 239Pu 0 240Pu ǢŅǢŅ4rhXY�O�lj�e0!. 1970 ł¤3żįɂÜ
ĠɁêȓȤş�ůç!(ĀđIǘĤ#Eʸ3˒ʯȅ!(ÊơǆIʝǼ!(� 
 
4.2.6.2.� Āđ× Am4ˌȳŅÊơǆ4<0? 
� ƝȓȤ/5˒DGA-N ƵɎ84ŀǓÀȷ4ŦÉŬ×IȴȾȉ3ɽ9˒TEVA ƵɎ4 Am / REEs
ÊʼÖǶIɶµ!˒3 Ƞˈ4Ãǅǆ4~k�XbʴäɍÓIƿʇƮɲ!(�&4Ȼƣ3Ĉ-�
.˒SF-ICP-MS 3BEĕʧĀđɷƃː2�20gˑ3��E 241AmǘĤ4ÊơǆIŲƪ!(�Êơ
Ź¯3��.˒<$5Āđɷƃ�C Am I HNO3/ŦÉ!˒Ƹ3 CaC2O4ÃǅƽIǼ�.˒Am
Êǿ�C~k�XbÀȷːNa˒K˒Mg˒Al˒FeˑIʴä!˒Ƹ�/ UTEVA + DGA-N ƵɎ�4
AmŀǓÀȷIÊʼ#E�TEVA ƵɎ�4 REEs I C3ʴä!(ŏ˒Aridus (II)-SF-ICP-MS Ê
ơ`bi�IǼ�. 241AmIǘĤ!(��4Ɔǆ/5˒ěħÀȷI:;ʴä#E�0�/�˒
ǲ3 Pu4 DF=7×1055 241AmÊơ/�F</Ċï F(×/ƕˌ»�ŐCF(��4Ɔǆ5Ā
đ^�x�×4ƠʾțĹȨ�âȅ�Žʄǝ4 241AmIÊơ#E�0�/�E�ƝǘĤǆ4 LOD
5 0.012 mBq g-1/ˀĿ3¬�� C3 Ɲ˒ǘĤǆ5 ĕ˒ʧĀđ^�x�4 ICP-MS 3BE 241Am
ǘĤ3��E~k�XbÖƣ3BEŀǓIŮʴ!.�E�ʯȅ!(ƝÊơǆ4ĚŊŗI˒¸ɵ

»��EĀđƴǞǱʃːIAEA-soil-6 and IAEA-375ˑ˒ ǍńĉȣǱ4ƴǞǱʃː NIST-4357 I˒AEA-
385 and IAEA-384ˑ0ǙĉȣǱƴǞǱʃ(NIST-4354)/Ȗɺ!(�Am4ØĠȉøæǶ5˒Āđɷ
ƃ3Ĭ!. 76-82ˏ4Ȭû/ˀĿ3ĢĤ!.�E� 
 
4.2.6.3.� ǵȰɷƃ× Pu 4ˌȳŅë«Êơǆ4<0? 
Ȱɷƃ4 PuĤʧ4Êơ�4ɼˇ5˒Ȱɷƃ3Ĕ�í<FEƗƶǱ/�E�ȰI 1 kgǥØÈ

ǹ#E0 1˒5 g4ǥIŐE�0�/�(� ʥ˒ʧ�ǔĳ!(ʡÊ5:0J1ƗƶǱ3ǾƟ#E�

�4B�3Ĕʧ4ƗƶǱIǥØ#Eċê˒ģÂ3ǥØ!�F$3ˎɕǧØǱ0!.ǥɷƃ3ƺ

+.!<�˒ȕʣ/ŦÉIɢ+.@ʣØ!�F$˒øæǶ4¬�3Ʉ�+.�(�&�/˒ȕ

ʣŦÉŏ˒H2O2IǑÔ!˒ƗƶǱÊɯ#EŹ¯I 3øɅDʎ!(0�G˒ˎɕ�ǎ�.ÝÊǛ
ŗǥØ#E�0�/�(�2�˒ǥɷƃ˒1˒3˒5 gI±+.Ʈɲ!(0�G˒5 gI±Ǽ#E
ċê5øæǶ�ǔĳ!(�˒3 g /5ȵ 50ˏ4øæǶIŐE�0�/�(�ĤʧÊơ35ǥɷ
ƃ 15 g�œɫ2(? 1˒ɷƃI 5ÊÒ!.ÊơIɢ��00!(�&4Ȼƣ, ǵȰ×4 Pu4Ĥ
ʧ�ŐCF <˒(ëƏ3ůç!(Āđɷƃ@Êơ!. ǵ˒Ȱ84 Pu4 TFIŐE�0�/�(�  
 
4.2.6.4.� Āđ�B7Ȱ× Th4ˌȳŅÊơǆ4<0? 
ƝȓȤ/5˒Āđɷƃ×ZNʣč3Ȼê!.�E Th IģÂ3ǟɯ#E(?3˒ȕʣ-vhØ
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ǁȷIǑÔ!.~NX�OP�wÊɯǆ3BDǟǏØ#EƆǆIʯȅ!(�÷ʥư ICP-MS 
ːAgilent 7500cˑIǼ�.˒5000 ºľʤ#E)�/˒Āđɷƃ× Th IˌȳŅ/ĤʧÊơ#E
ƆǆIȖȦ!(�ƝÊơǆ4ĚŊŗI˒̧ ɵ»��EĀđƴǞǱʃ(JB-30 NIST-1646A)/Ȗɺ
!(0�G˒¸ɵ»0ÝÊ3�ɒ!.�D˒ÝÊǘĤ3ʝǼèɍ/�E�0�H�+(� 
Ȱɷƃ×3,�.5ZNʣč�Ĕ�(?˒ZNʣč3Ȼê!.�E Th IģÂ3ǟɯ#E(

?3 Ā˒đ0ëƳ3ȕʣ-vhØǁȷIǼ�(~NX�OP�wÊɯǆIʯȅ!(� C3 S˒F-
ICP-MS IǼ�. 5˒00ºľʤºǶ/˒Ȱ×4őʧ ThIǘĤ!(�ƝȓȤ/Ǽ�( Th 4Êơǆ
4ĚŊŗI¸ɵ»��EƴǞǱʃːǤƚɷƃ GBW å7k~k4ɜɷƃ NIST-1573aˑ/ȖɺI
ɢ+(��4Ȼƣ5˒ƝÊơǆ� 10 Ê2ȳŅIŪ+.�D˒Ȱɷƃ3��E ThǢŅǘĤǆ0
!.ʝǼèɍ/�E�0Iș!.�E� 

 
4.2.6.5.� čȷ4ˌȳŅÊơǆ4<0? 

TMAHIǼ�(Āđå7ʉ¯Ǳ×4 ClÊơǆIʯȅ!(�Ɲǆ3BEĀđ× ClŦÉ3,�
.5ÂĀđ×ǢŅ3Ĭ!˒ŁĄ/ 35ˏ4ŦÉǶ/�+(�˒Āđ×4ÏǼèɍ2 Cl IŦÉ#
E0��ɮǨ�C5ʝË2Êơǆ/�E� C3˒�F</Ʈɲ!.�( TMAH ǆ3,�.˒
ɷƃǟǏI H2O2Èǹ3BDƗƶǱIÊɯ!.�C ICP-QQQ IǼ�. MS/MS ÊơIɢ��0
/˒ɦɆ4l�vk�ǔD˒ɅDʎ!ǘĤIʬƏʰɢ�EB�32+(��F3BDȳŅ4ˌ

�Êơ�èɍ02+(� 
ƝÊơǆ/ŐCFE Cl 4 TF 5Āđ× Cl �ÂʧÊơ/�.�2��0�C˒AAˌ?/�

E�0�ɉ�CFE�˒�F</þÄ/ǘĤ F(»4ȬûÄ/�+(��F</4j�e0

4ƀêŗ0��ɮǨ�C5˒Āđ× ClÂʧ4Ĥʧ�Ƙ<!��!�!˒ĢĤÀȷIżįŗƦȠ
4Lm�Y0!.ÏǼ#Eʸ˒èȽś¥ē4v�X`��4çšI1�#E4�3,�.5Ý

Ê2Ʈɲ2 F.�2�4�ĥǳ/�E�ĥˋƞ§Iƍɳ!(ŋ/j�eIŲ³#E�03B

D˒ƝÊơǆ/@ȋȉ3ÝÊʝê!(»IĊï/�E@40ɉ�CFE� 
 
 
˗˓3˓ǺĎȞɢ±���ej�e 
4.3.1.� ʥɫƦȠːPu, Am, Th�B7 Clˑ4Ȟɢ·ſ4ƂǴɽƥ 
4.3.1.1.� 5"?3 

IAEA 5 Technical Reports Series No. 472�Handbook of Parameter Values for the Prediction of 
Radionuclides Transfer in Terrestrial and Freshwater Environments�ː IAEA, 2010ˑIÉǯ!˒ɐǪż
įŗƦȠ�B7 ĻżįŗƦȠ4Āđ
ƭǱʰȞɢ·ſːTFˑIŲ³!(�TRS-4724 TF j�
e5Ƴ�2ƂǴ�CŇǼ F.�D˒ƕ@¹ˆ/�EƂǴ»0!.5ƥɻ£�Ġɣɹ4ɾƂ˒

Ƹ3˒ȜĠɹIĮʭ3š�Éǯγ�CÉǯ F.�EƝ˒ C35Ġ¨x�`�jM�YbA

ȓȤş�}�k/�D˒j�e4ʥɩIʟ�E(?3 Review paper 5í<$3j�eɟȣIɢ
+(@4/�E�j�e5ĮʭĨ3B+.ãĪ3ʞť F.�E�0�C˒TRS-472 5˒İƟ
3Ǖ+.Ĕ�4�j�3BEżįɂŌ˂ɶµ/±Ǽ FEʥɫ2j�eʺ/�E0ɰ�E� 
()!˒TECDOC-1616×/ TRS-472I0D<0?(ȓȤɊC�ūŷ!.�EB�3˒TFj

�eȆʫſ5 Cs A Sr 0�+(Àȷ3,�.5Ĕ�4Ċï»��E�˒Th˒Pu A Cl 3,�.
5 j˒�eȆʫſ5ȾɱÈǹ/�E:14ſ�2�ː IAEA, 2009 �ˑƝɽƥȓȤ4ȋȉ4�,5˒
żįŗņƫǱÈÊ4ǻǱÿĢÂɶµ3��.ʥɫ2żįŗƦȠ4ǺĎȞɢ±���eIǂ?E

�0/�E�˒ǲ3þʸȉ3@˒þÄȉ3@j�eſ�ĳ2�@43,�.5j�eIɟȣ!

., İƟ˒�4B�2þʸj�ey�b3Ȇʫ/�EB�3Ǟ¾!.��œɫ��E�<(˒
ĥǘj�e)�/52�˒ƂǴɽƥ3B+.ǸĂĊï F.�Ej�eIʓƸɟȣ!˒j�e

ɯơIɢ��0@ʥɫ/�E� 
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þʸȉ2j�eʺ/�E TRS-472 3Ȇʫ F(j�eçšƕȹł/�E 2007 ł¥ʲ@˒TF
3ʱ#EȓȤ�ɢHF˒ƅ!�j�e�Ċï F.�E�&�/Ɲɽƥ/5˒ C3ƕƅ4Ƃ

ǴA×þ4ƂǴ�C Pu˒Cl˒Am�B7 Th 3,�. TFIæʺ!˒j�eɯơIɢ+(� 
 
4.3.1.2.� j�eæʺ�B7Ⱦɱɯơ 
ƂǴɽƥ4Ȼƣ˒a��m�˒¨ɿ4 Proceedings˒ȓȤƶʱ4ĊïƔ˒×þ4j�ey�b

�Cêɱ/ 13 ƂǴIæʺ!(�ŐCF(j�eI Wang C�¯ŝ!(j�ey�b3Ô�˒
WangCː2015ˑ3ɳʈ F.�E40ë"Ɔǆ/ɯơ!(�é¯Ǳɇ5 IAEA 4Êˈ3ǞŨ!
(�˒æʺ!(ƂǴ35˒èˉʡAˊƃ¯Ǳ0!.Ǽ�CF2�ˀèˉʡ˒<(ˉƃ³Ƚ3ʱ

ʗ42�ƭǱ3,�.@˒ƿʇ4(?3æʺ!.�E�²�6˒ǰə˒Ȱ�B7ƣɚˈIí>

ɜɚˈ¥ē4ʦɚ3Ô�˒ƣǱ˒Ȱ˒ɜɚˈ¥ē4ʦɚ�B7N�ˈ3,�.˒ˀèˉʡIÔ

�(�Th A˒m P˒u�B7 Cl 4ȾɱȻƣI˒&F'Fɥ 4.3-1�4.3-33ș#�Ń®ŁĄː GMˑ˒
ȪɣŁĄː AMˑ˒ Ń®ƴǞ¼ļː GSDˑ˒ ƴǞ¼ļː SDˑ˒ ƕĲ»0ƕĕ»4Ȭû j˒�eſː Nˑ˒
 C3 IAEA� TRS-472 4űę»@ș!(�<(˒éƭǱTi]��4 GM »ː#9.4Āđ
eNxˑI¥Ð3ȅɥ F(j�e0ƿʇ!(� 
 
4.3.1.3.� IAEA TRS 47204ƿʇ 
ɥ 4.3-1 3 2008-2017 3ȅɥ F( Th 4 TF Iș!(�əˈ˒ɜɚˈ˒Ȣˈ˒Čɘ�B7ǁ

ȡ4ƭǱɇ3ƅ(2j�e�ʐÔ F.�E�Ĕ�4j�e��Eəˈ3,�.5˒Nie et al.
ː2010ˑ�˒U ʪķ4ʪ �ÈÊċ/ʺ?(əAĀđ^�x�4 Th �B7 U ë«IÊơ!
.Ċï!.�E�ICP-MS 3B+.ǘĤ F( Th 4 TFs 5 2.0×10-3�4.2×10-1ːn˘36ˑ4Ȭû
/�D˒ŁĄ»5 3.6×10-2/�+(�Yanː 2016ˑ@˒ëƳ3 U ʪķ4ʪ �ÈÊċ�Cʺ?(
əˈ�B7Āđ^�x�ːN = 12ˑ4 232ThǢŅIÊơ!˒Th4 TF IȪÉ!.�E�TF-Th4
Ȭû5 1�10-2�3.1�10-1/�D˒GM� 1.1�10-1/�+(� 

Tuovinen et al. (2016) 5˒U 4íʧ�ˌ�ċş�C 0.5m34ĀđIůç!˒ǗĦÄ/�N`�

�e�3BEƨćĥˋIɢ�˒TF IĊï!.�E�Th 4ǘĤ5 ICP-MS /ɢ+.�D˒ǘĤ
Ȼƣ�Cǂ?( TF5 1.0×10-2�C 5.8×10-14Ȭû/�D Ð˒ʏ4vM��lj�e0ƿʇ#E

0ƨćĥˋ4Ɔ�H$�3ˌ�+(�Matveyeva et al. (2015) 5˒�ɂbzXk��k�IǼ�
.˒U ʪķăÛ/æʺ F(Āđ�B7əˈɷƃ×4 232Th˒228Th �B7 230Th 4ǢŅIɽ9
(�232Th 4ǘĤj�e�CȪÉ!( TF 5˒2.0×10-3�1.9×10-14Ȭû/�D˒Nie Cː2010ˑ
3B+.Ċï F(@43ʍ�»/�+(�230Th/ǘĤ F( TF5 2˒32Th4ċê0:;ë"
/�+(�˒228Th4ǘĤȻƣ�Cǂ?( TF5˒ë"^�x�/:;�Ʃˌ�2+.�(��
4ǹǾ5ɾƂ×/5ɿɾ F.�2�� 
¥�U�~ɂbzXk��k�4ȻƣI��,�ș#�Th4Ȱ84 TF3,�.˒Alsaffar 

et al.ː2015ˑ5˒ 4.0×10-3�1.4×10-2IĊï!.�D˒Th4ĕʡÊ�Ƨ3ʺȣ!.�E�0I
ș!(�Alsaffar et al. (2016)5˒Th4Āđ-Ȱʰ4 TF3å;#Ɍƃ4ÖƣI}hkĥˋ3B+
.ɽ9(�Āđ5ĖǪ4@4/�E�AA Th�y��ˌ�@4/�+(�&4Ȼƣ Ȱ˒3BE

Th 4îæ3Ĭ#EɌƃ4Ō˂5ǩɭ/�E�0Iș!˒Ĭǫ�B7ĥˋɇ4 TF »5 1.1×10-2

3ʍ�+(�Asaduzzaman et al.ː 2015ˑ5˒~��`LßĹ4Ùɪʡ4Ȱ84 TF0!. 0.18�
0.48I H˒ossen0 Ferdousː 2015 Cˑ5L~��b84 TF0!. 0.14 - 0.5 IĊï!.�E�˒
�$F@ IAEA 4űę»ːɥ 4.3-1ˑBD 2-3Ʃˌ�� 

IAEA 4űę»BD@ˌ� TF»�ŐCF.�EǹǾ5 ǘ˒ĤŠǆ4ʛ�3BE@40ŖHF

E��ɂbzXk��k�ǆ5˒232Th4ĞġƦȠː²�6˒228Ac˒212Pb˒208TlˑIǘĤ!˒ż
įŁɤI¦Ĥ!. 232ThǢŅIǂ?E@4/�E��4¦Ĥ5Āđ^�x�4 232ThǘĤ/5ŝ
Ȧ#E�˒ƭǱɷƃ3��.5ôˇ��E�228Ra �B7 224Ra 4 TF 5ʔĿ Th BD@ˌ�(
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? ƭ˒Ǳ×/5 228Ac 2˒12Pb�B7 208Tl4ǢŅ�CɱȪ FE ThǢŅ5ĥʸ4 ThǢŅBD@
ˌ�2E�&4Ȼƣ˒ƭǱ^�x�×4 232ThǢŅ�ʙĕɶµ F˒TF @ˌ�2E0ɉ�CF
EːWang et al˒2015 �ˑ 

Skoko et al. (2017)5˒ĖǪ4żįŗƦȠ4íƗʧ�ˌ��0�ȐCF.�EȒǧǥ�B7b
�YÈÊċ/ƨć F.�EƭǱ4 238U˒235U˒232Th˒226Ra˒210Pb�B7 40K 4îæʧIɽƥ
!(�^�x��Y F(ƭǱȠ5ă×Ǎ4ƭǱ3Ãʔ!.�D˒əAq�w˒¬ƚAƵƚ2

1/�E�ɱȪ F( 238U˒235U˒226Ra �B7 210Pb4ƭǱîæʧ5˒ĬǫăĆ(ƐʔĀđ)/4
Ŷçʧ0ƿʇ!.Ɨř3ĳ2�� 4˒0K /5&4ʑ/�E�ÈÊċ0ĬǫŨǨ4 232Th4ƭǱŶ
çʧ04ʰ3Ɨřļ5ɮī F2�+(�əAq�w, ¬ƚ�B7Ƶƚ3,�.˒Th-TF 4Ń
®ŁĄ»5&F'F 0.004 (0.018), 0.005 (0.006), �B7 0.006 (0.005)/�EːũňÄ»5Ĭǫă
Ć4j�e �ˑ�FC4 TF5�ɓ3˒IAEA 4űę»ː4.2×10-2ˑ0ƿʇ!.˒ȵ 1Ʃ¬�� 
ɥ 4.3-2 3˒Am 4 TF j�eIș#�ƿʇ#E(?3˒Li Cː1994ˑ4 Am-TF j�e@ș

!(�Li C (1994) 5 3˒,4ȓȤǦ3ʹŰ#EȁĀđ�B7ʦɚ4^�x�Iůç! �˒ɂb

zXk��k�ǆIǼ�. 241AmǢŅIǘĤ!(�ɽƥ F(¯Ǳ35n�a�˒meo˒\
`�O˒mb˒ʀ˒V�O�˒k~k�í<F.�D˒TF4Ȭû5 6.2×10-4�C 5.1×10-4/�

E�Todorov0 Djingova (2015) 5˒�N`��e�ĥˋ3��.˒5Ƞˈ4Āđ3,�.˒Am
4Āđ-əˈʰ TF IĊï!(�ɽƥ F(Āđ5˒əˈ4ƨćÐ3 241Amː2000-2500 Bq / kgˑ
Ib±NX! 6˒�ƖʰƨćIɀ�(ŏ ů˒ç F(ə5�ɂbzXk��k�ǆ3BE 241Am
ǘĤ�ɢHF(�ŎC5˒Am 4Āđ�Cə8Ȟɢ5Āđ×4v�ºʣ�B7v��ʣ4ǢŅ

3´ğ!.Ȅ2E�0I˒<( TF 4Ȭû0!. 9.0×10-5-9.3×10-3IĊï!.�E�Guillen C  
ː2016ˑ5˒ȕʣčŋś4 241Am IǑÔ!(}hkĥˋ3B+.Āđ-Ĳˍːˀèˉʡˑ4 TF
Iɽƥ!(�ŐCF( Am-TF»5Ƨʡ/ 4.8˒ɖ/ 0.2/�D˒IAEA Ċï4 3.0×10-7�5.8×10-

24ȬûBDƗř3ˌ�+(�ɝɊC5˒b±NX F( 241Am4èȽś�Ĕ�(?3˒Y��
r�vR��LOkʄǝ 241AmːűĤèȽś5Â4 1-4ˏˑ3ƿ9.ˌ� TF�ŐCF(0ɉ
�.�E�Â0!.˒Ɲɽƥ3��.æʺ!( Am-TFj�e4ĕʡÊ5˒ǃƤ F(ċş4
Ǹċɽƥ<(5b±NX F(ĥˋ�CŐCF(@4/�E� 
ɥ 4.3-33 Pu4ɽƥȻƣIș#�GuillenC (2016) 5b±NXː239Puˑĥˋ3BDŐCF(

Ĳˍ4 Pu-TF j�eI 2 ,Ċï!.�E (Ƨ5 1.5˒ɗ5 0.046 /�E)��FC4j�e5˒
IAEA Ċï4Ȭûː4.4×10-7�C 9.0×10-4ˑBD@Ɨř3ˌ�+(� C3 F˒roehlichCː2016ˑ
3B+.˒Āđ-əˈʰ TFj�eː1.5×10-3, 4.7×10-3ˑ�Ċï F.�E��FC4j�e5˒

ƬƢǺĎ3��.Āđ�Cə84ȞɢIș!( TRS-472 4űę»BD@ 1 Ʃĕ��»/�+
(� 

Cl 4 TF 3,�.5ƅ!�ƂǴ5ɬ,�C2�+(�˒Ɖğ4Êơ»�Cƅ(3 TF IıÉ
!.�Eːŏʏ �ˑCl 5ƭǱ4œ˄Àȷ/�DƭǱ×3��.5ʶNS�4TO�e�0!.
4ōÒ��E�0�C˒:0J1�ʵNS�/ğĂ#E�&4(?ʵNS�/îæ FEƆ�

ƭǱ0!.5ÖǶ�ɔ��!�!ǺĎ×3��E Cl 4^NX�ɐ��<DƍȖ32+.�
2��Montelius Cː2015ˑ5ƬƢIĬʁ3ǘĤIɢ+(0�G˒ɛɜƵBD@ʨɜƵ4Ɔ�Ĕ
�čȷI ClNS�0!.¸Ū!.�E�0IĊï!.�E�#2H* ƭ˒Ǳ4Ƞˈ3B+.Ǣ

Ņ�Ȅ2+.�D˒²�6ĳ2�ƵȠːEuropean beechˑ0Ĕ�ƵȠːNorway spruceˑ/5ɜ3
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4.3.2.� Pu&³¿-ŅŪ&šƂ�āPgM 
IAEA'Â�& TF&PgM:Ɵ���öƃº¨ČǄTRS-472ǅ:őƄ�� (IAEA, 2010)��

��$4ǆTRS-472!'ǆPu%ƭ� 'ƸÚ%ƯÌ�7� TFPgM��º¨�7 �4�ǆ
~
(ǆŪ2ėÍ&3	$Ý��&ĠŁţ%�� '�& TF'ýƚ�7 �$�� 
� đƐęřť!ƫő��ǁūÞƓƨ�ĕį%35³¿-ŅŪ& TF PgM:é��Ųė:Ƅ

4.3-4 %ŝ���ƞ��3	%ǆPu &³¿-ŅŪƬ& TF &PgM'ǆ,";#º¨�7 �$
��đřť!'ǆĪŌ%ú¡�7�Ūƌă�3)�74%Ïë�6³¿ƌă& 239Pu ĺÞ:�
ĕ�6�"%35ǆĄ�$EdgTbWAgb<?Qƕķ& Pu-TFPgM:¡é�� (n=16) �
Ƅ 4.3-4 %ŝ�3	%ǆPu &³¿-ŅŪ& TF ' 4.5×10-6�4 1.2×10-4&ũ¯!�5ǆ�&Ý|

Û¶�"ŨāÛ¶�'ǆ�7�7 3.3×10-5�3) 4.6×10-5!���� 
 
 
Ƅ 4.3-4� ĪŌ³"ŅŪm 239PuĶÌŲė�3) Pu&³¿-ŪƬšƂ�ā 

 

 
 
4.3.3.� ¼Ů&³¿-ƛ}Ł&šƂšƂPgM 
� Ûñ 26-28ÜÞ%ú¡�� 30KNQ&ĪŌ³¿�3)ŅŪƌăm& ClǆBr �3) IĺÞ&
ĶÌŲė:Ƅ 4.3-5Ǆ³¿ǅ�3)Ƅ 4.3-6ǄŅŪǅ%ŝ�� 
� ŏ³¿�3)ĪŌ³¿m&�74 3�Ů&ĺÞũ¯:uk%ŝ�� 
ǊĪŌ³ǋ� Cl: 4.9 - 53 mg/kg, Br: 1.4 - 63 mg/kg, I: 0.4 - 22 mg/kg 
Ǌŏ� ³ǋ� Cl: 35 - 220 mg/kg, Br: 7.3 - 160 mg/kg, I: 1.6 - 32 mg/kg 
� �&Ųė�4ǆĪŌ³351ŏ³&ą�74&SdFe�Ů&ĺÞǁ��"9����

ŲŌ4Ǆ1984ǅ'ĪŌ³"�&©Ɯ&ğĖ³ǄĪŌ³"ħĒ¤�ǅ& ClǆBr�3) IĺÞ:

Sample'ID Sampling'location 239Pu'in'rice'(mBq/g) std 239Pu'in'soil'(mBq/g) std TF
7"(EP&SD&40) Chiba 5.3E&06 1.5E&06 2.3E&01 1.1E&02 2.3E&05
8"(EP&SD&42) Toyama 4.9E&06 1.7E&06 2.4E&01 8.4E&03 2.0E&05
9"(EP&SD&43) Gifu 2.5E&06 8.9E&07 5.5E&01 3.3E&02 4.5E&06
10"(EP&SD&45) Nara 1.3E&05 1.1E&06 1.2E&01 2.9E&03 1.0E&04
1"(EP&SD&64) Akita 1.9E&05 1.7E&05 5.6E&01 1.5E&02 3.5E&05
2"(EP&SD&65) Niigata 8.0E&06 2.9E&06 2.8E&01 9.0E&03 2.9E&05
3"(EP&SD&66) Toyama 4.5E&06 1.7E&06 2.2E&01 9.0E&03 2.0E&05
4"(EP&SD&67) Gifu 9.0E&06 2.2E&06 3.6E&01 1.5E&02 2.5E&05
5"(EP&SD&68) Nagasaki 1.2E&05 6.5E&06 1.5E&01 6.0E&03 8.2E&05
6"(OK&K2) Fukushima 6.6E&06 2.5E&06 2.4E&01 1.2E&02 2.8E&05

11(EP"II&SD&3) Kochi 2.5E&05 2.9E&06 2.8E&01 1.4E&02 8.8E&05
12(EP"II&SD&1) Kagoshima 5.5E&06 3.6E&06 4.6E&02 4.8E&03 1.2E&04
13(EP"II&SD&2) Kagoshima 5.5E&06 2.4E&06 1.4E&01 1.0E&02 3.9E&05
14(EP&SD&47) Yamaguchi 9.0E&07 6.5E&07 1.3E&01 1.1E&02 6.9E&06
15(EP"II&SD&12) Miyazaki 8.1E&06 2.1E&06 9.9E&02 9.0E&03 8.2E&05
16(EP"II&SD&13) Kochi 2.9E&06 9.3E&07 9.8E&02 7.0E&03 3.0E&05
Remarks
240Pu/239Pu"atom"ratio"of"EF&SD&45"and"EP"II&SD&3"were"0.195"±"0.049,"and"0.181±0.020,"indicating"global"fallout"source
Range"of"TF"of"Pu"for"rice "4.5E&06""&"1.2E&04
Minimum 9.0E&07 4.5E&06
Maximum 2.5E&05 1.2E&04
Max./Min. 27.8 27.0
Median 6.0E&06 2.9E&05
Arithmetric"mean"(AM)"of"TF"" 8.3E&06 4.6E&05
Geometric"mean"(GM)"of"TF" 6.3E&06 3.3E&05
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Ĩƙ�ǆClĺÞ%Ø'Ƈ47$�ǆBr, I%�� 'ĪŌ!Ɓ��z�$� ���":º¨
� �6ǆ�&ňō"� l�Ů³¿�4ĸ����":ù� �6�đƐę&Ųė1¤

�ňō%36"üÎ�7�� 
 
� .�ǆƀſƾ"ŅŪ&�"Ĩƙ� uk%ŝ�� 
ǊŅ� Ūǋ Cl: 120 - 310 mg/kg, Br: 0.37 - 3.3 mg/kg, I:0.006 - 0.051 mg/kg 
Ǌƀſƾǋ Cl: 1090 - 11600 mg/kg, Br: 8.6 - 110 mg/kg, I: 0.026 - 0.35 mg/kg 
�&Ųė�4ǆƀſƾ'ŅŪ%Ĩ+ 1ĝŢÞSdFe�ŮĺÞǁ��"9���� 

 
�ƞ��3	%é47�Ųė:¹% TF:Ñ���ǄƄ 4.3-7ǅ�é47� TF'° 4.3-1%ŝ
�3	%ÏāĦƈ�Ù%Ɲ��"9������!Ý|Û¶�:ī0�"�8ǆClǆBr�3
) I& TF'�7�7 9.0Ǆũ¯ǉ3.7-40ǅǆ1.5×10-1Ǆũ¯ǉ3.8×10-2-4.4×10-1ǅ�3) 1.5×10-2Ǆũ

¯ǉ1.5×10-3-5.6×10-2ǅ!����ƧŊĠŁƀ%Ï�¤ģ&Ųė:ŲŌ4Ǆ1984ǅ1º¨� �
6�$�ǆIAEAǄ2010ǅ%'Ťƾ*& Cl& TF"� 36Ǆũ¯ǉ20-86ǆN=7ǅǆI& TF"� 
6.3×10-4Ǆũ¯ǉ1.0×10-4-1.1×10-2ǆN=13ǅ:ǆ.�ŅŪ*& I & TF "� ǆ3.8×10-3Ǆũ¯ǉ

1.1×10-3-7.6×10-3ǆN=7ǅº¨�7 �5ǆ�7�7đƐę!º¨���&ũ¯�!���� 
� zcYbþÐíàĞŁ&ŵƨƋ�!'ǆCl&ƛ}Ł*&šƂ�ā&ƊÌ%�� ǆ�ŷĂń
% Cl&�$��"�4ǆr&ěţ&ƊÌ�&	�čÃ�:Ƣŋ�6�""�ǄĈđ�ľ 2011ǅǆ
Ū%Ï� ' Tc&��4 5Ǆkg- fresh /kg- dryǅ(IAEA, 1982)"� �6�Ū&Ī�¦ƨ' 15ǃ
$&!ǆdry weight basis& TF' 6"$6�đřť&Ųė'ǆčÃ 7�ŢÞ&šƂ�ā&Ø:Ŋ
�6�"ǆ.�ćÆ&º¨�%Ĩ+ 1ƊÌ�z�¢Źíŝª�7�� 
 

 
° 4.3-1� ŅŪ&¼ŮǆźŮ�)_?Ů TF&śņÞā�Ù 

 
 

Ƅ 4.3-5 ĪŌ³¿m& TMAHø�%36¼ŮǆźŮ�3)_?ŮĺÞ 
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Sample code Cl, mg/kg �STD Br, mg/kg �STD I, mg/kg �STD 
EPII-SD-1 3.6E+1 7.0E+0 4.4E+0 2.0E-1 1.1E+0 1.0E-2 
EPII-SD-2 1.9E+1 7.0E+0 4.3E+0 2.0E-1 7.3E-1 1.0E-2 
EPII-SD-3 n.d.  5.3E+0 2.0E-1 1.1E+0 1.0E-2 
EPII-SD-4 3.3E+1 2.0E+0 3.9E+0 3.0E-1 8.9E-1 1.0E-2 
EPII-SD-5 6.0E+0 2.0E+0 3.9E+0 2.0E-1 1.1E+0 1.0E-2 
EPII-SD-6 n.d.  4.2E+0 1.0E-1 1.2E+0 2.0E-2 
EPII-SD-7 n.d.  2.4E+0 0.0E+0 9.6E-1 3.0E-2 
EPII-SD-8 n.d.  1.0E+1 6.0E-1 2.5E+0 9.0E-2 
EPII-SD-9 n.d.  3.1E+0 2.0E-1 7.3E-1 1.0E-2 
EPII-SD-10 3.9E+1 1.3E+1 7.0E+0 4.0E-1 2.1E+0 5.0E-2 
EPII-SD-11 3.0E+1 1.4E+1 2.6E+0 2.0E-1 1.3E+0 6.0E-2 
EPII-SD-12 n.d.  2.2E+0 1.0E-1 5.7E-1 3.0E-2 
EPII-SD-13 n.d.  2.5E+0 1.0E-1 1.3E+0 5.0E-2 
EPII-SD-14 n.d.  4.8E+0 4.0E-1 6.2E-1 2.0E-2 
EPII-SD-15 3.1E+1 1.4E+1 5.4E+0 2.0E-1 1.7E+0 5.0E-2 
EPII-SD-16 3.6E+1 1.1E+1 1.1E+1 5.0E-1 3.4E+0 1.0E-1 
EPII-SD-17 4.6E+1 9.0E+0 7.4E+0 2.0E-1 1.9E+0 5.0E-2 
EPII-SD-18 5.3E+1 8.0E+0 6.3E+1 3.3E+0 2.2E+1 5.0E-1 
EPII-SD-19 4.4E+1 7.0E+0 8.8E+0 4.0E-1 2.0E+0 5.0E-2 
EPII-SD-20 n.d.  2.5E+0 2.0E-1 8.1E-1 3.0E-2 
EPII-SD-21 2.9E+1 7.0E+0 4.0E+0 2.0E-1 8.0E-1 0.0E+0 
EPII-SD-22 5.0E+0 2.0E+0 3.0E+0 1.0E-1 9.4E-1 2.0E-2 
EPII-SD-23 1.4E+1 3.0E+0 1.4E+0 0.0E+0 4.0E-1 1.0E-2 
EPII-SD-24 2.8E+1 2.0E+0 4.3E+0 2.0E-1 3.4E+0 6.0E-2 
EPII-SD-25 1.0E+1 4.0E+0 3.3E+0 1.0E-1 1.6E+0 3.0E-2 
EPII-SD-26 2.3E+1 5.0E+0 4.4E+0 3.0E-1 7.6E-1 1.0E-2 
EPII-SD-27 1.2E+1 3.0E+0 8.0E+0 5.0E-1 1.9E+0 1.0E-2 
EPII-SD-28 n.d.  3.0E+0 3.0E-1 1.2E+0 2.0E-2 
EPII-SD-29 1.6E+1 5.0E+0 5.7E+0 4.0E-1 2.1E+0 3.0E-2 
EPII-SD-30 2.5E+1 8.0E+0 9.6E+0 7.0E-1 2.9E+0 8.0E-2 

Ý|Û¶� 
Ǆǅ�'ũ

¯ 

2.2E+1 
(4.9E+0 - 5.3E+1) 

4.7E+0 
(1.4E+0 - 6.3E+1) 

1.4E+0 
(4.0E-1 - 2.2E+1) 
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Ƅ 4.3-6 �ŲoĿŅŪƌăm&¼ŮǆźŮ�3)_?ŮĺÞ 
 

Sample code Cl, mg/kg �STD Br, mg/kg �STD I, mg/kg �STD 
EPII-CF-1 1.3E+2 4.3E+0 4.5E-1 4.4E-3 4.2E-2 3.9E-3 
EPII-CF-2 2.6E+2 6.8E+1 7.1E-1 7.0E-2 4.0E-2 1.3E-4 
EPII-CF-3 1.4E+2 4.0E+1 6.9E-1 5.5E-2 4.0E-2 2.3E-3 
EPII-CF-4 1.6E+2 7.9E+0 4.6E-1 8.2E-3 3.8E-2 4.2E-3 
EPII-CF-5 1.6E+2 1.5E+1 5.1E-1 3.7E-2 5.1E-2 1.3E-3 
EPII-CF-6 1.3E+2 2.3E+1 4.8E-1 3.9E-2 3.7E-2 2.1E-3 
EPII-CF-7 2.1E+2 1.8E+1 9.1E-1 2.3E-2 4.1E-2 8.3E-5 
EPII-CF-8 1.6E+2 2.3E+1 8.4E-1 2.2E-2 4.4E-2 4.9E-3 
EPII-CF-9 2.2E+2 2.9E+1 1.3E+0 5.9E-2 2.5E-2 1.6E-3 
EPII-CF-10 1.6E+2 2.8E+1 7.0E-1 6.4E-2 3.5E-2 1.1E-2 
EPII-CF-11 3.1E+2 2.3E+1 7.0E-1 4.4E-2 3.9E-2 4.4E-3 
EPII-CF-12 1.7E+2 2.6E+1 6.3E-1 4.2E-2 2.9E-2 3.3E-3 
EPII-CF-13 2.1E+2 3.3E+1 6.9E-1 6.0E-2 3.0E-2 9.9E-3 
EPII-CF-14 2.5E+2 1.9E+1 1.3E+0 4.0E-2 2.6E-2 4.5E-3 
EPII-CF-15 2.0E+2 1.8E+1 9.1E-1 5.8E-2 2.4E-2 2.5E-3 
EPII-CF-16 1.7E+2 1.7E+1 4.2E-1 4.5E-2 2.8E-2 3.4E-3 
EPII-CF-17 2.0E+2 1.0E+1 5.0E-1 2.2E-2 2.5E-2 5.2E-4 
EPII-CF-18 2.2E+2 2.2E+1 3.3E+0 1.1E-1 3.4E-2 3.2E-3 
EPII-CF-19 1.8E+2 1.8E+1 6.5E-1 5.2E-2 1.3E-2 2.1E-3 
EPII-CF-20 1.8E+2 2.7E+1 3.7E-1 5.6E-2 1.2E-2 3.9E-3 
EPII-CF-21 2.1E+2 2.9E+1 7.6E-1 5.3E-2 1.2E-2 2.9E-3 
EPII-CF-22 1.9E+2 3.4E-1 8.9E-1 3.0E-2 1.5E-2 2.0E-3 
EPII-CF-23 2.2E+2 6.7E+0 6.1E-1 3.2E-2 1.2E-2 3.7E-3 
EPII-CF-24 2.0E+2 2.4E+1 6.2E-1 6.2E-2 1.8E-2 3.4E-3 
EPII-CF-25 1.3E+2 1.9E+1 4.4E-1 4.8E-2 7.1E-3 5.5E-3 
EPII-CF-26 1.5E+2 1.5E+1 4.2E-1 3.4E-2 7.1E-3 2.2E-3 
EPII-CF-27 1.5E+2 2.0E+1 5.6E-1 5.6E-2 8.1E-3 3.2E-3 
EPII-CF-28 1.2E+2 2.1E+1 7.9E-1 4.3E-2 9.1E-3 2.6E-3 
EPII-CF-29 1.5E+2 2.0E+1 7.4E-1 4.7E-2 6.2E-3 4.1E-3 
EPII-CF-30 1.4E+2 1.6E+1 1.2E+0 3.0E-2 6.5E-3 3.0E-3 

Ý|Û¶� 
Ǆǅ�'ũ¯ 

1.8E+2 
(1.2E+2 - 3.1E+2) 

7.0E-1 
(3.7E-1 -3.3E+0) 

2.1E-2 
(6.2E-3 - 5.1E-2) 

  

-107-



 
 

Ƅ 4.3-7 ŅŪ&¼ŮǆźŮ�3)_?Ů&šƂ�āǄdry weight basisǅ 
 
 
 

 
 

Sample code Cl Br I 
EPII-CF-1 3.7E+0 1.0E-1 3.7E-2 
EPII-CF-2 1.3E+1 1.6E-1 5.6E-2 
EPII-CF-3  1.3E-1 3.6E-2 
EPII-CF-4 4.8E+0 1.2E-1 4.3E-2 
EPII-CF-5 2.8E+1 1.3E-1 4.5E-2 
EPII-CF-6  1.2E-1 3.0E-2 
EPII-CF-7  3.8E-1 4.2E-2 
EPII-CF-8  8.2E-2 1.8E-2 
EPII-CF-9  4.2E-1 3.4E-2 
EPII-CF-10 4.1E+0 1.0E-1 1.7E-2 
EPII-CF-11 1.0E+1 2.8E-1 3.0E-2 
EPII-CF-12  2.9E-1 5.0E-2 
EPII-CF-13  2.8E-1 2.4E-2 
EPII-CF-14  2.8E-1 4.2E-2 
EPII-CF-15 6.4E+0 1.7E-1 1.4E-2 
EPII-CF-16 4.6E+0 3.8E-2 8.2E-3 
EPII-CF-17 4.4E+0 6.8E-2 1.3E-2 
EPII-CF-18 4.2E+0 5.3E-2 1.5E-3 
EPII-CF-19 4.1E+0 7.4E-2 6.3E-3 
EPII-CF-20  1.5E-1 1.5E-2 
EPII-CF-21 7.2E+0 1.9E-1 1.5E-2 
EPII-CF-22 4.0E+1 2.9E-1 1.6E-2 
EPII-CF-23 1.6E+1 4.4E-1 3.1E-2 
EPII-CF-24 7.1E+0 1.5E-1 5.3E-3 
EPII-CF-25 1.4E+1 1.4E-1 4.5E-3 
EPII-CF-26 6.6E+0 9.5E-2 9.4E-3 
EPII-CF-27 1.3E+1 7.0E-2 4.3E-3 
EPII-CF-28  2.6E-1 7.3E-3 
EPII-CF-29 9.3E+0 1.3E-1 3.0E-3 
EPII-CF-30 5.6E+0 1.2E-1 2.3E-3 
Ý|Û¶� 
Ǆǅ�'ũ

¯ 

9.0E+0 
(3.7E+0 - 4.0E+1) 

1.5E-1 
(3.8E-2 - 4.4E-1) 

1.5E-2 
(1.5E-3 - 5.6E-2) 
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4.3.4.� Th&³¿-Ū&šƂ�āPgM 
đƐęřť!é47� ThĺÞŲė�3) TF:Ƅ 4.3-8%ŝ��³¿ƌă 20ļ& ThĺÞũ

¯' 2.3-10 mg/kg!�5ǆÝ|Û¶�'ǆ4.4 mg/kg!����ŅŪƌă 20ļ& ThĺÞũ¯'
4.1	 10-5-6.1	 10-4 mg/kgǆÝ|Û¶�' 1.3	 10-4 mg/kg!����œŪƌă 10ļ& ThĺÞũ
¯' 2.2	 10-5-1.4	 10-4 mg/kg!�5ǆÝ|Û¶�'ǆ 4.6	 10-5 mg/kg!���� 
ŅŪ& ThĺÞ'œŪ& ThĺÞ35ǁ�ǆœŪ ThĺÞ"ŅŪ ThĺÞ&Ĩ' 0.23-0.73!�

��� 
� Th&³¿-ŪƬ& TF%�� ǆđřť!¡é��³¿-ŅŪƬ& TF (n = 20) ' 7.6	 10-6�4

1.4	 10-4&ũ¯!�5ǆ�&Ý|Û¶�"ŨāÛ¶�'ǆ�7�7 3.0	 10-5" 4.2	 10-5!��

��³¿-œŪƬ& TF (n= 9)' 5.1	 10-6�4 3.5	 10-5&ũ¯!�5ǆ�&Ý|Û¶�"ŨāÛ

¶�'ǆ�7�7 1.3	 10-5" 1.6	 10-5!���� 
 
Ƅ 4.3-8� ĪŌ³"Ūm ThĶÌŲė�3) Th&³¿-ŪƬšƂU`[gM 

 

 
 
4.3.5.� ³¿mAm&ĺÞ"�&�Ù 
Ň´ǆò±³¿%�� 'ǆEdgTbWAgb<?Qƕķ& Pu &�ÙłĮ"ŉ½šƂ

%�� &PgMÝ��º¨�7 �6ǆAm %ƭ� 'PgM,";#$�����
 ǆAm&ŉ½ù�%�� ǆ�4$6řťêƆ"�7 �6� 
đƐę!'ǆĈđ�¸�4ú¡�� 44v&ŏ³ƌă:ŋ� ǆ241AmĺÞǆ239+240PuĺÞ"

Soil Soil%Th%(mg/kg) Brown%Rice Brown%Rice%Th
(mg/kg) TF%(Brown%rice) White%rice%Th

(mg/kg) TF%(White%rice)

EPII$SD$11 6.1E+0 EP,II$CF$11 2.9E$04 4.8E$05
EPII$SD$12 5.7E+0 EP,II$CF$12 2.5E$04 4.4E$05
EPII$SD$13 3.8E+0 EP,II$CF$13 4.7E$04 1.2E$04
EPII$SD$14 1.0E+1 EP,II$CF$14 1.4E$04 1.4E$05
EPII$SD$15 3.2E+0 EP,II$CF$15 2.0E$04 6.3E$05
EPII$SD$16 5.0E+0 EP,II$CF$16 7.9E$05 1.6E$05
EPII$SD$17 3.5E+0 EP,II$CF$17 1.7E$04 4.9E$05
EPII$SD$18 7.1E+0 EP,II$CF$18 7.7E$05 1.1E$05
EPII$SD$19 5.4E+0 EP,II$CF$19 2.3E$04 4.3E$05
EPII$SD$20 6.8E+0 EP,II$CF$20 1.5E$04 2.2E$05
EPII$SD$21 3.5E+0 EP,II$CF$21 3.7E$04 1.1E$04 1.2E$04 3.5E$05
EPII$SD$22 3.2E+0 EP,II$CF$22 5.8E$05 1.8E$05 3.4E$05 1.0E$05
EPII$SD$23 3.5E+0 EP,II$CF$23 5.2E$05 1.5E$05 3.7E$05 1.1E$05
EPII$SD$24 4.4E+0 EP,II$CF$24 6.1E$04 1.4E$04 1.4E$04 3.2E$05
EPII$SD$25 3.7E+0 EP,II$CF$25 4.1E$05 1.1E$05 3.0E$05 8.2E$06
EPII$SD$26 2.5E+0 EP,II$CF$26 7.7E$05 3.0E$05 4.4E$05 1.7E$05
EPII$SD$27 4.3E+0 EP,II$CF$27 7.0E$05 1.6E$05 2.2E$05 5.1E$06
EPII$SD$28 6.3E+0 EP,II$CF$28 4.8E$05 7.6E$06 ND ND
EPII$SD$29 4.1E+0 EP,II$CF$29 1.7E$04 4.1E$05 5.5E$05 1.3E$05
EPII$SD$30 2.3E+0 EP,II$CF$30 6.0E$05 2.7E$05 2.6E$05 1.2E$05
Remarks n,=,20 n,=,20 n,=,20 n,=,9 n,=,9
Range, 2.3E+00,to,1.0E+01 4.1E$05,to,6.1E$04 7.6E$6,to1.4E$04 2.2E$05,to1.4E$04 5.1E$06,to,3.5E$05
Minimum 2.3E+00 4.1E$05 7.6E$06 2.2E$05 5.1E$06
Maximum 1.0E+01 6.1E$04 1.4E$04 1.4E$04 3.5E$05
Max./Min. 4.5E+00 1.5E+01 1.8E+01 6.4E+00 6.7E+00
Median 4.2E+00 1.5E$04 2.9E$05 3.7E$05 1.2E$05
Arithmetric
mean,(AM) 4.7E+00 1.8E$04 4.2E$05 5.6E$05 1.6E$05

Geometric
mean,(GM) 4.4E+00 1.3E$04 3.0E$05 4.6E$05 1.3E$05
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240Pu/239Pu¤y{Ĩ&�ĕ:Ƃ���ƌăú¡»ó" 241Am�ĕŲė:Ƅ 4.3-9%ŝ��ŏ³m
& 241AmĺÞ' 239+240PuĺÞ35z�ǆ0.022-0.255 mBq g-1&ũ¯!�5ǆ241AmĺÞÛ¶�'
0.099 ± 0.052 mBq g-1!����ŉ½ƌăm& 241Am�ĕ'ǆĺÞĢzcYb!�6�0%h
ż%®Ƶ!�5ǆ³¿m& 241AmĺÞ%ƭ�6îº'ƸÚ%Ư47 �6�Yamamoto4Ǆ1983ǅ
'ǆn% 1963Ü" 1976Ü%Ĉđ±� 15µļ!ú¡�7�ĪŌ&ƄÔ³¿ 30GeXbǆ�3
)�& 15µļ&m�4 2µļ:ƣ÷�ǆ1957Ü�4 1980Ü%�� ÌďŔ%ú¡��³¿ƌ
ă 15ļ%�� & 241Am ĺÞ:ĶÌ����&Ųėǆ241Am ĺÞ' 0.030-0.337 mBq g-1!�

��"º¨�7 �6�1963 Ü%ú¡��ĪŌ&ƄÔ³¿ 30 ƌăm& 241Am ĺÞÛ¶�'
0.163 ± 0.085 mBq g-1!�5ǆ1976Ü' 0.118 ± 0.078 mBq g-1!����đƐę!é47�Ųė

"Ĩƙ�6"ǆĪŌ³35ǆŏ³m 241AmĺÞÛ¶�'22z�����ǆŏ³"ĪŌ³& 241Am 
ĺÞ'��71ğĖ³¿Ǆ0.407�2.701 mBq g-1ǅ351'6�%z��� (Yamamoto et al., 1980)� 

239+240PuĺÞ" 240Pu/239Pu¤y{Ĩ�3) 241Am/239+240Pu activity ratio&ĶÌŲė:Ƅ 4.3-10
%ŝ��240Pu/239Pu �ÅāĨ'ǆ0.152 �4 0.193 &ũ¯!�5ǆÛ¶�' 0.175 � 0.009!
�����& 240Pu/239Pu �ÅāĨ'ǆÛñ 25ÜÞ%Ɛę�� 1970ÜtşÕŗ"ƭĔµ¸ƄÔ
³"hŻ�6ǄþÐŵ�ÈŴ£řťóǆ2014; Yang et al., 2015ǅ��&Ųė'ǆò±&³¿ƌ
ăm& Pu&n$þ�ķ'EdgTbWAgb<?Q!�6�":ŝª� �6� 
ŏ³ƌăm&ĎĤŁ¦Ďƨ (450 �Ļ×ç&GeXb&ĵÓ�£)&ũ¯' 3.6-30.62ǃ!�

��ǄƄ 4.3-9ǅ�Pu" 241Am'³¿ĎĤŁ%ã�§Ř�6"�	º¨�6 (Ovsiannikova et 
al., 2010)ǆ° 4.3-2A%ŝ�3	%ǆ 241AmĺÞ"ĎĤŁ¦Ďƨ%'ŖƭƎ047$���� 
° 4.3-2B, C% 241AmĺÞ" 239+240PuĺÞ�3) 137CsĺÞ&Ŗƭ:ŝ��°�4��63	
%ǆ241Am ĺÞ' 239+240Pu ĺÞ�3) 137Cs ĺÞ"ƸÚ%ǁ�Ŗƭ�6��7'ǆŏ³m&
241Am" 137CsǆPu¤y{'ǆŉ½�ðx �6�":ŝª� �6�241Am/239+240Pu ĺÞĨ
' 0.34-0.52"Ń�ũ¯!��� (Ƅ 4.3-10)��74&Ųė'ǆŏ³m 241Am" Pu¤y{&ƕ
ķ'EdgTbWAgb<?Q!�6�":ŝª� �6� 

241Am/239+240Pu ĺÞĨ" 241Am ĺÞ&Ŗƭ%�� ǆđƐęŲė"Ăń�%36ĪŌ³&P
gMŲė:° 4.3-3 %ŝ��hļ:ư� ǆ241Am/239+240Pu ĺÞĨ' 0.418 � 0.066 !���
Ǆ° 4.3-3Aǅ�° 4.3-3B 'ǆYamamoto4Ǆ1983ǅƐę��ŠŌ"jƗ&ĪŌ&ƄÔ³¿m%
��6 241Am/239+240PuĺÞĨ&ċŬ�À× (1955-1980)!�6�1957Ü" 1958Ü&³¿ƌă&
241Am / 239+240PuĺÞĨǄÛ¶ 0.44ǅ'ǆ1961ÜuƮ&³¿ƌăǄÛ¶ 0.30ǅ35Ďï%ǁ��
ŉ½ƌăm%ġ�¢Ź$ Am'ǆěŀő�4ŕûŊñ�7�1&��!'$��ěŀőċ%r
& Pu"¤ċ%Ŋñ�7� 241Pu&Ö¾%3� Ŋñ�7� 241Am1Æ´�6�Ãĩ²�ěÍǀ
;Â�Ƃ97�ǈ�&ďƬ�5ǆč�&1&' 1952-1958 Üǆ1	h�' 1961-1962 Ü!
�6�Hisamatsu et al., 19782 Koide et al., 19814'ǆŧ 1ď&ěÍǀ%36WAgb<?Q&
241Pu / 239+240PuĺÞĨ'ŧ 2ď&�351Ďï%ǁ���":º¨� �6��$9�ǆ1981-
1982 Ü&ĶÌċď%° 4.3-3B & 1957 Ü�3) 1958 Ü%ú¡��³¿GeXb%Ƈ476ǁ
� 241Am / 239+240PuĨ'ǆč�&ďƬ&�ŀƌǀ%ōē�6�.�ǆ1960Ü�4 1980Ü.!'
241Am / 239+240PuĨ³¿GeXaeE&Ĉ±%��94�hÌ� (Û¶ 0.30)!�6&'ǆ�7
4&ƌă&ĶÌ�+ 1981-1982 Ü%ÍĆ�7��0!�6��$9�ǆŉ½m%þ��7
� 241PuǄT1/2 = 14.4Üǅ' βÖ¾%35 241AmǄT1/2 = 433Üǅ"$6�0ǆƌăm& 241AmĶ
Ì%�� 'ǆ��ƻĶÌ�7��ƦƆ"$6� 
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Ƅ 4.3-9� ŏ³ƌăú¡»ó�3) 241Am"ĎĤŁ¦ĎƨĶÌŲė 

 

Sample code FAO-UNESCO Prefecture Organic matter
(%)

241Am activity
(mBq/g)

std

EF-SD-01 HPM� Andosol 	+= 17.9% 0.067 0.017
EF-SD-06 NQK��� Fluvisol !I. 8.5% 0.154 0.011
EF-SD-07 �,HPM� Andosol �I� 8.4% 0.084 0.012
EF-SD-08 :8��� Cambisol �I> 3.6% 0.036 0.011
EF-SD-09 :8��� Cambisol �I? 5.4% 0.089 0.014
EF-SD-10 HPM� Andosol �I� 17.0% 0.122 0.015
EF-SD-11 /8��� Fluvisol 5I� 7.0% 0.060 0.010
EF-SD-13 NQK��� Fluvisol 	+= 7.1% 0.110 0.014
EF-SD-17 NQK��� Fluvisol 
  9 20.0% 0.058 0.015
EF-SD-18 HPM� Andosol 
  9 14.2% 0.113 0.013
EF-SD-21 /8��� Fluvisol 5  � 6.5% 0.104 0.015
EF-SD-22 :8��� Cambisol �  @ 6.9% 0.064 0.012
EF-SD-23 G8� Cambisol    2 6.6% 0.037 0.010
EF-SD-24 /8��� Fluvisol �  � 6.3% 0.058 0.011
EF-SD-25 /8��� Fluvisol E  � 8.1% 0.099 0.010
EF-SD-29 :8)%� Cambisol 	+= 10.8% 0.085 0.014
EF-SD-30 �,HPM� Andosol AI) 20.2% 0.219 0.027
EF-SD-35 #1��� Fluvisol 4�� 10.2% 0.118 0.013
EF-SD-36 �,HPM� Andosol !I. 12.4% 0.179 0.019
EF-SD-37 /8��� Fluvisol 3I� 6.8% 0.139 0.009
EF-SD-40 NQK��� Fluvisol �I� 7.8% 0.073 0.007
EF-SD-41 NQK��� Fluvisol �I' 6.2% 0.099 0.016
EF-SD-45 BJROLS<HPM� Andosol �I� 21.0% 0.047 0.010
EF-SD-51 NQK�� Gleysol �I� 9.4% 0.255 0.015
EF-SD-55 /8��� Fluvisol -I; 4.3% 0.093 0.010
EF-SD-56 :8��� Cambisol �I7 4.7% 0.060 0.006
EF-SD-57 G8� Cambisol �I� 7.6% 0.066 0.008
EF-SD-58 NQK��� Fluvisol �I� 4.7% 0.127 0.019
EF-SD-59 :8��� Cambisol �I� 5.4% 0.132 0.016
EF-SD-60 NQK��� Fluvisol �I; 10.4% 0.160 0.010
EF-SD-61 G8� Cambisol �I� 17.7% 0.040 0.008
EF-SD-64 NQK��� Fluvisol �I� 9.5% 0.210 0.021
EF-SD-66 �,HPM� Andosol &I" 15.8% 0.111 0.011
EF-SD-67 HPM� Andosol 6IC 8.0% 0.047 0.010
EF-SD-68 HPM� Andosol 4�� 22.5% 0.070 0.009
EF-SD-69 /8��� Fluvisol �I( 3.8% 0.022 0.005
EF-SD-70 NQK��� Fluvisol  I2 6.9% 0.069 0.015
EF-SD-71 HPM� Andosol �I? 15.5% 0.150 0.020
EF-SD-72 /8��� Fluvisol -I; 7.1% 0.056 0.007
EF-SD-73 �,HPM� Andosol �I� 25.4% 0.151 0.026
EF-SD-74 G8� Cambisol �*� 4.5% 0.068 0.010
EF-SD-76 /8��� Fluvisol DI2 13.6% 0.124 0.017
EF-SD-77 HPM� Andosol 0I$ 30.6% 0.074 0.014
EF-SD-79 HPM� Andosol F�� 15.4% 0.068 0.011

min 3.6% 0.022
max 30.6% 0.255

median 8.3% 0.087
arithmetric mean (AM) 10.9% 0.099
Geometric mean (GM) 9.4% 0.087
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Ƅ 4.3-10� ŏ³m Pu¤y{�3) 241Am/239+240Pu þÐŹĨĶÌŲė 

 
  

Sample code FAO-UNESCO Prefecture
239+240Pu  activity

(mBq/g)
std 240Pu/239Pu std 241Am/239+240Pu std

EF-SD-01 HPM� Andosol 	+= 0.182 0.001 0.182 0.015 0.370 0.094
EF-SD-06 NQK��� Fluvisol !I. 0.384 0.007 0.166 0.016 0.402 0.030
EF-SD-07 �,HPM� Andosol �I� 0.207 0.002 0.169 0.014 0.405 0.060
EF-SD-08 :8��� Cambisol �I> 0.105 0.001 0.173 0.018 0.338 0.101
EF-SD-09 :8��� Cambisol �I? 0.227 0.002 0.182 0.015 0.392 0.061
EF-SD-10 HPM� Andosol �I� 0.339 0.005 0.172 0.017 0.359 0.043
EF-SD-11 /8��� Fluvisol 5I� 0.161 0.001 0.175 0.012 0.373 0.061
EF-SD-13 NQK��� Fluvisol 	+= 0.256 0.003 0.172 0.016 0.429 0.053
EF-SD-17 NQK��� Fluvisol 
  9 0.159 0.001 0.183 0.019 0.366 0.096
EF-SD-18 HPM� Andosol 
  9 0.290 0.003 0.182 0.013 0.389 0.044
EF-SD-21 /8��� Fluvisol 5  � 0.283 0.002 0.170 0.008 0.367 0.052
EF-SD-22 :8��� Cambisol �  @ 0.169 0.001 0.179 0.013 0.378 0.071
EF-SD-23 G8� Cambisol    2 0.100 0.000 0.180 0.012 0.372 0.096
EF-SD-24 /8��� Fluvisol �  � 0.145 0.001 0.183 0.014 0.398 0.077
EF-SD-25 /8��� Fluvisol E  � 0.254 0.001 0.174 0.008 0.389 0.039
EF-SD-29 :8)%� Cambisol 	+= 0.218 0.001 0.180 0.008 0.392 0.064
EF-SD-30 �,HPM� Andosol AI) 0.595 0.016 0.178 0.018 0.367 0.047
EF-SD-35 #1��� Fluvisol 4�� 0.171 0.001 0.177 0.012 0.689 0.076
EF-SD-36 �,HPM� Andosol !I. 0.434 0.008 0.166 0.015 0.412 0.044
EF-SD-37 /8��� Fluvisol 3I� 0.325 0.007 0.171 0.022 0.428 0.029
EF-SD-40 NQK��� Fluvisol �I� 0.146 0.001 0.179 0.022 0.500 0.048
EF-SD-41 NQK��� Fluvisol �I' 0.239 0.002 0.174 0.014 0.413 0.065
EF-SD-45 BJROLS<HPM� Andosol �I� 0.099 0.000 0.182 0.014 0.480 0.106
EF-SD-51 NQK�� Gleysol �I� 0.678 0.018 0.168 0.015 0.376 0.025
EF-SD-55 /8��� Fluvisol -I; 0.187 0.002 0.176 0.016 0.499 0.052
EF-SD-56 :8��� Cambisol �I7 0.116 0.001 0.176 0.015 0.517 0.050
EF-SD-57 G8� Cambisol �I� 0.130 0.001 0.182 0.017 0.505 0.065
EF-SD-58 NQK��� Fluvisol �I� 0.306 0.004 0.176 0.014 0.416 0.063
EF-SD-59 :8��� Cambisol �I� 0.281 0.004 0.168 0.019 0.469 0.059
EF-SD-60 NQK��� Fluvisol �I; 0.358 0.006 0.175 0.017 0.447 0.029
EF-SD-61 G8� Cambisol �I� 0.084 0.001 0.171 0.029 0.479 0.092
EF-SD-64 NQK��� Fluvisol �I� 0.541 0.015 0.166 0.020 0.387 0.041
EF-SD-66 �,HPM� Andosol &I" 0.233 0.002 0.179 0.014 0.475 0.047
EF-SD-67 HPM� Andosol 6IC 0.099 0.001 0.193 0.031 0.473 0.100
EF-SD-68 HPM� Andosol 4�� 0.188 0.002 0.155 0.014 0.373 0.049
EF-SD-69 /8��� Fluvisol �I( 0.053 0.006 0.193 0.024 0.415 0.111
EF-SD-70 NQK��� Fluvisol  I2 0.172 0.007 0.189 0.008 0.402 0.088
EF-SD-71 HPM� Andosol �I? 0.432 0.018 0.184 0.082 0.347 0.048
EF-SD-72 /8��� Fluvisol -I; 0.122 0.007 0.177 0.009 0.458 0.066
EF-SD-73 �,HPM� Andosol �I� 0.439 0.024 0.166 0.009 0.344 0.063
EF-SD-74 G8� Cambisol �*� 0.184 0.016 0.152 0.001 0.368 0.062
EF-SD-76 /8��� Fluvisol DI2 0.352 0.019 0.174 0.010 0.353 0.052
EF-SD-77 HPM� Andosol 0I$ 0.143 0.022 0.173 0.002 0.515 0.129
EF-SD-79 HPM� Andosol F�� 0.178 0.014 0.159 0.001 0.384 0.067

min 0.053 0.152 0.338
max 0.678 0.193 0.689

median 0.198 0.175 0.400
arithmetric mean (AM) 0.245 0.175 0.418
Geometric mean (GM) 0.211 0.175 0.414
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° 4.3-2� ŏ³m 241AmĺÞ"ĎĤŁ¦Ďƨǆ239+240PuĺÞ�3) 137CsĺÞ&Ŗƭ 
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° 4.3-3� ŏ³m 241Am/239+240PuĺÞĨ" 241AmĺÞ&Ŗƭ"ĪŌ³m 241Am/239+240PuĺÞĨĂ

ń�&Ĩƙ 
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4.3.6.� ƦƆěţǄPu, Th�3) Clǅ&šƂ�ā"Ăń�&Ĩƙ 
4.3.6.1.� ³¿-ŅŪƬ Pu&šƂ�ā"Ăń�&Ĩƙ 
u�%�Ƅ�7�PgM"ǆđřť!é47��:Ĩƙ�6"ǆđřť%��6 TF PgM

 1�2ĝz��"9�����7'��4�ǆŐ$6 Pu&LgJ�)GeXaeEŉ½&
ơ�%361&"ì976�Ƅ 4.3-11%ŝ�3	%ǆu�º¨�7�PgM'ǆ 239,240PuĬĘ
G>QǄDuffa4ǆ2002ǅǆěÍǀG>QǄZhang4ǆ1989ǅ.�' 238PuJU>DÍǀ35ǄAdriano 
et al., 1981ǅ&��7��4¡é�7�ƌă!�6�.�ǆº¨�7�PgM%�� 'ǆÏƒ
ŅŪ$&�œŪ$&�1ĊƉ�7 �$��ĬĘµ¸�4ƌă�4ī047� TF %'ǆĜ
�4&§ ǆ�$9�ǆ³¿-ŪƬ&šƂuÁ&XdKJǆ~
(ǆre-suspension2ƄƹĬĘ$
#%35ǆŪƌăm& PuĺÞjĉ�6¢Źí�5(Wang et al., 2015a)ǆ�&»£ǆTFƠ
ÃƋ��76�"%$6�hąǆre-suspension2ƄƹĬĘuÁ%1ǆTF%åƺ:�-�Å"
� ǆ@>IeE�ėŷ
476��$9�ǆEdgTbWAgb<?Qƕķ& Pu!'ǆ³
¿%ĳ��7 �4ā�ÜujűƠ� �5ǆĠŁ§ !�6W`DH^e%Æ´�6 Pu 
(¢ųð Pu) ƨĥŧ%Ó$�$� � �61&"ì976�¢ųð Pu'ċƬ""1%ĵÓ
�6"ŷ
47 �6�EdgTbWAgb<?Qƕķ& Pu &»£ǆŴÆ´ƨ& 1�4ǃ&/
ĠŁĜ�4§ ¢Ź!�6"º¨�7 �6ǄBaeza et al., 2006ǅ� hąǆǁ�T>B<Y
>`VaO=:Ď�6¢ĸíäðǄ~
( (Guillen et al., 2016) %35Śƥ¼äðǅ!ĳ��7
�ZNQÍǀ�4é47� TFPgM' 1�2ĝŢÞƠÃƋ��76¢Źí�6�þÐíàĞ
Ł&µÔ��%�96ƪďƬ&Ê�Ƌ�%�� 'ǆđřť%3� ŝ�7�PgM'ǆĬĘ

�7�µ¸&Íǀ"ĳ��7�ZNQÍǀ�4é47� TF �351ƪďƬ&Ê�Ƌ�%��
 35ŇÍŔ!�6"ŷ
476� 

IAEA TRS-472!'ǆPu&³¿-ƛ}ŁƬ TFPgM:¡5."0 �6ǆ�ƞ��3	%
³¿-ŪƬ TFPgM'ŝ�7 '�$�Ǆ° 4.3-4ǅ�° 4.3-4%'Ĩƙ&�0ǆTRS-472&ƀſ
ƾ Pu-TF &ũ¯"đƐę%35é47�ò±&ƀſƾ Pu-TF ŨƃÛ¶�1ŝ���³¿-Ť
ŁǄŤŁǆƿŋƤ�ǅƬ TFPgM&Ý|Û¶�' 9.5	 10-6Ǆn=105ǅ!�6"º¨�7 �6
ǄIAEA TRS-472ǅ�đřť!é47�³¿-ŅŪƬ TFPgM&Ý|Û¶�Ǆ3.1	 10-5ǅ(n = 14) 
'�ƽí�5ǆPu&³¿-ŅŪƬ TFPgMYgJ*&ƅË�6�"!�6� 
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Ƅ 4.3-11� Pu&³¿-ŪƬšƂ�ā&Ĩƙ 

 

 
 
 

 
° 4.3-4� Pu&³¿-ƛ}ŁƬšƂ�ā" IAEA TRS-472%º¨�7 �6�"&ĨƙǄůžR

NQ'đƐęĶÌŲėÛ¶�ǅ 
 
4.3.6.2.� ¼Ů&³¿-ƛ}ŁƬ&šƂ�ā"Ăń�&Ĩƙ 

 đřť!é47�ŅŪǆI]C>\�3)ƀſƾ& Cl &šƂ�ā%�� ǆĂń�"Ĩƙ
:Ƃ���Ƅ 4.3-12%�7.!&ƐęŲė:ŝ��IAEAǄ2010ǅ%'Ťƾ*& Cl& TF"� 
36Ǆũ¯ǉ20-86ǆN=7ǅº¨�7 �5ǆđƐę!º¨���&ũ¯�!���Ťƾ&Ĳ
ÁPgM'ǁ0&�¥!����ƀſƾ%�� 'đřť!' GM=39 !����þÐ×�ĕ
į!ĶÌ� �6 Tsukada and Nakamura (1998)2 Yuita (1983)"q¬é47��'¤ŢÞ!��
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�"�
6�>\ƾ%�� &Ý|Û¶�'đƐę"ĲÁPgM'¤ŢÞ!���� 
Ƅ 4.3-12%."0�PgM!ǆÊÌ�Ů" Cl-36:ŋ� Ƃ��QcgGgÍǀ& TF&Ĩƙ
1!�6�GM �2ũ¯'ǆÊÌ�Ů!é47� TF " Cl-36 &Ø',";#Ƈ47�ǆè�
 ǆÊÌ�Ů!é47� TF' Cl-36& TF"� ��İŋ¢Ź!�6�":ŝ� �6� 
 
 
Ƅ 4.3-12� đº¨&¼Ů TF"Ăń�"&Ĩƙ 

Isotope Group n GM min max Ref 
Cl Brown rice 47 6.7 2.0 40 This study 

Cl-36 Cereals, grain 7 36 20 86 IAEA Tecdoc 1616, 2009 
Cl-36 Cereals, grain 8 36 21 75 Kashparov, 2005, 2007a 

Cl Cereals, grain 14 17 4.3 66 Sheppard et al., 1993, 
1999; Kashparov 2007b 

Cl Polished rice 2 0.5 0.4 0.6 Tsukada et al., 2007 
Tsukada and Takeda, 2008 

       
Cl Leafy vegetables, leaves 10 39 11 141 This study 

Cl-36 Leafy vegetables, leaves 6 26 14 48 IAEA Tecdoc 1616, 2009 
Cl-36 Leafy vegetables, leaves 10 19 6 60 Kashparov, 2005, 2007a 

Cl Leafy vegetables, leaves 15 20 7.4 71 Sheppard et al., 1993, 
1999; Kashparov 2007b 

Cl Leafy vegetables, leaves 2 30 15 44 Tsukada and Nakamura, 
1998 

Cl Leafy vegetables, leaves 5 76 10 265 Yuita, 1983 
       

Cl Tubers, tuber 8 37 19 270 This study 
Cl-36 Tubers, tuber 4 33 28 36 Kashparov, 2005, 2007a 

Cl Tubers, tuber 5 42 10 95 Sheppard et al., 1993, 
1999; Kashparov 2007b 

 
 
 
4.3.6.3.� Th&³¿-ŪƬ&šƂ�ā"Ăń�&Ĩƙ 
±ƱŔ$PgMƳ!�6 TRS-472%ŒƩ�7�PgM¡õčŰÜ!�6 2007ÜuƮ1ǆTh

&³¿-ƛ}ŁƬ&šƂ�ā TF%ƭ�6Â�&řťƂ97ǆĄ��PgMº¨�7 �6 
(ŧ 4.3.1Ƽ�Ľ)����ǆTh&³¿-ŪƬ&šƂ�ā%ƭ�6řť'ǆIAEA TRS-472º¨ç%
'ǆ,";#Ƃ97 �$��đřť!¡é�� Th &³¿-ŪƬ&šƂ�ā" IAEA TRS-472
º¨�) Uchida4(2007b)&Ăń�:Ƅ 4.3-13%ŝ�� 
� Ƅ 4.3-13%ŝ��3	%ǆIAEA-TRS-472º¨Č'ǆŅŪǆœŪ:����ǆŪƌă"� ǆ
57ļ& TFPgM."0 �6�Uchida (2007b)41đřť¤ģ%ǆŅŪǆœŪ�7�7& TF
PgM:ŝ� �6�đřť!¡é��³¿-ŅŪƬ& TF (n = 20) ' 7.6	 10-6�4 1.4	 10-4&

ũ¯!�5ǆ�&Ý|Û¶�'ǆ3.0	 10-5!����³¿-œŪƬ& TF (n= 9)' 5.1	 10-6�4 
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Ƅ 4.3-13 � Th&³¿-ŪƬšƂ�ā" IAEA TRS-472%º¨�7 �6�"&Ĩƙ 

 

 
3.5	 10-5&ũ¯!�5ǆ�&Ý|Û¶�'ǆ1.3	 10-5!����³¿-œŪƬ& TF&Ý|Û¶
�' IAEA-TRS-472 º¨Č�3) Uchida 4&Ăń�35hĝz��"9����³¿-ŅŪ
Ƭ& TF&Ý|Û¶�' IAEA-TRS-472º¨Č�3) Uchida 4&Ăń�35 5.3�" 3.3�z
����Uchida 4'«ƦĢ& ICP-MS :ŋ� Ūƌăm& Th:ĶÌ� �6�0ǆđƐę!
ƫő��ǁūÞ�ĕį- SF-ICP-MS ĶÌį"Ĩƙ�6"ġ�ƯŎǁ�ǆġ�ƯŎuk&Pg
M¦.7 �$���$9�ǆĶÌ¢Ź!���ƌă��&Û¶�!�6�0%ǁ��$

��¢Źí�6� 
 
 
4.3.7.� ."0 
4.3.7.1.� Pu&³¿-ŅŪƬšƂ�āPgM& Ƴ 
đřť!'ǆ³¿"Ūƌă: Pu �ĕ�ǆPu&³¿-ŅŪƬ TFPgM: Ƴ���³¿ƌă

m& Pu ¤y{ĨǄ240Pu/239Pu �ÅāĨǅ'ǆ�74&³¿m& Pu n%EdgTbWAgb
<?Q& Pu !�6�":ŝ� �6�é47� Pu ĺÞ�4 TF:ī0Ǆn=16ǅǆ4.5	 10-6 �
4 1.2	 10-4 !����Ý|Û¶�' 3.3	 10-5!����hż%ǆPu & TF PgMā'Ó$�
�0ǆđƐę!é47� Pu & TF 'ǆ�Ƅ�7 �6 TF &PgMYgJ:ƅƘ�61&"
$6�"ďæ�76� 
 
4.3.7.2.� ³¿�3)ŅŪm&¼ŮÌƨ"šƂ�ā&Ñ�&."0 
³¿�3)ĠŁƌăm& Cl Ìƨ&�0&ƖǁūÞ�ĕį:ƫő���é47��ĕį%3

5³¿�3)ŅŪm& ClĺÞ:Ìƨ�ǆTF:Ñ��6�"!����&Ųėǆ³¿ƌă&
ClĺÞ' 4.9�4 53 mg/kg!����ŅŪƌă& ClĺÞ' 120�4 310 mg/kg!����³
¿-ŅŪƬ& TF ' 3.7�4 40&ũ¯!�5ǆCl&ŅŪ TF&Ý|Û¶�"� 9.0ǄN=20ǅ:
é6�"!����&�' IAEAǄ2010ǅ%º¨�7 �6ŤƾPgMǄŪ:ư��N=7ǅ3
51z�ǆ±ƱŔ$PgMYgJ351Â�&PgM:é6�"!���"�4ǆPgM

&�ƽí:ǁ06�"!��"�
6�.�¤ċ% I & TF 1ĶÌ!�6ąį!�6�"�
4ǆđôį:ŋ�6�"!35Â�&PgMé476�"ďæ!�6� 
 
4.3.7.3.� Th&³¿-ŪƬšƂ�āPgM& Ƴ 
ŅŪƌă 20 ļ"œŪƌă 10 ļ:ŋ� ǆTh ĺÞĶÌ:Ƃ���ŅŪƌă 20 ļ& Th ĺÞ

ũ¯' 4.1	 10-5�4 6.1	 10-4 mg/kg!����čÃ/čÒĺÞĨ' 15!����ŨƃÛ¶��

IAEA$TRS$472
Rice. Brown.rice White.rice Brown.rice White.rice

Number.of.samples 57 40 37 20 9
Geomean 1.6x10$4 1.0x10$4 1.3x10$4 3.0x10$5 1.3x10$5

Min. 2.2x10$5 2.2x10$5 2.0x10$5 7.6x10$6 5.1x10$6

Max 4.0x10$2 8.3x10$4 2.2x10$3 1.4x10$4 3.5x10$5

Uchida.et.al..2007 This.study
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3)Ý|Û¶�'ǆ�7�7 1.8 	 10-4" 1.3 	 10-4 mg/kg!����œŪƌă 10ļ& ThĺÞ
ũ¯' 2.2	 10-5�4 1.4	 10-4 mg/kg!����čÃ/čÒĺÞĨ' 6.4!����ŨƃÛ¶��
3)Ý|Û¶�'ǆ�7�7 5.6 	 10-5" 4.6 	 10-5 mg/kg!����ŅŪ& ThĺÞ'œŪ&
ThĺÞ35ǁ����œŪ ThĺÞ"ŅŪ ThĺÞĨ' 0.23-0.73!���� 

Th&³¿-ŪƬ& TF%�� ǆđřť!¡é��³¿-ŅŪƬ& TF (n = 20) ' 7.6	 10-6�4

1.4	 10-4&ũ¯!�5ǆ�&Ý|Û¶�"ŨāÛ¶�'ǆ�7�7 3.0	 10-5" 4.2	 10-5!��

��³¿-œŪƬ& TF (n= 9)' 5.1	 10-6�4 3.5	 10-5&ũ¯!�5ǆ�&Ý|Û¶�"ŨāÛ

¶�'ǆ�7�7 1.3	 10-5" 1.6	 10-5!���� 
 
4.3.7.4.� ³¿m 241Am&ĺÞ"�&�Ù 
� Ûñ 28ÜÞ%śŦ�7�ƖǁūÞ�ĕį:ŋ� ǆĈđ�±�4ú¡�� 44µļ&ŏ³
ƌăm& 241AmĺÞĶÌ:Ƃ���ŏ³m& 241AmĺÞ' 239+240PuĺÞ35z�ǆ0.022-0.255 
mBq g-1&ũ¯!����ĈđĲ�!22ǁ��¥���ǆ�7'EdgTbWAgb<?

Q 137Cs2 90Sr&�Ùňō"¤�!ǆ�Ç&Ʈƶåƺ� �61&"ŷ
47�� 
ŏ³ƌă& 241AmĺÞÛ¶�' 0.099 � 0.052 mBq g-1!�5ǆ241Am/239+240Pu ĺÞĨ' 0.418 
� 0.066!����240Pu/239Pu �ÅāĨ'ǆ0.152 �4 0.193 &ũ¯!�5ǆÛ¶�' 0.175 � 
0.009 !�����& 240Pu/239Pu �ÅāĨ&ũ¯'ǆÛñ 25ÜÞ%Ɛę�� 1970ÜtşÕŗ
"ƭĔµ¸ƄÔ³"hŻ����$9�ǆ�74³¿ƌăm& Pu " 241Am &n$LgJ'E
dgTbWAgb<?Q!�6�":ŝª� �6��74&PgM'pĀ%36ǆĔƷşÕ

ŧh�ő©Ɯ³¿& Pu" 241AmåƺƋ�&¹Ŝîº"� &�ŋďæ!�6� 
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第５章	 東電福島第一原発事故後の環境測定データによって導出した 
移行パラメータ 

 
５．１．はじめに 
	 長半減期核種である 135Cs（2.3×106 y）は放射性廃棄物処分後長期の環境影響評価において重要

核種であることから，実環境試料中の安定元素やグローバル・フォールアウト 137Cs 分析並びに
137Cs や 134Cs を用いた RI トレーサー実験により，環境移行パラメータデータが蓄積されてきた。

これに加え，東京電力福島第一原子力発電所（以下，東電福島第一原発）の事故により環境中に

放出された放射性 Csのデータも，実環境中で得られる貴重なデータである。そのため，本調査研

究（平成 25-平成 29）では，これらのデータを環境移行パラメータに反映させるために，実環境

中での放射性 Cs の定量測定を行い，それらのデータを用いて環境移行パラメータを導出してき
た。また，これまでに一般に公表されているデータを用いても同様に環境移行パラメータを導出

してきた。 

	 本調査研究で対象としている 135Csは長半減期であることから，環境中において平衡状態になっ

たときの移行パラメータ値を取得することが目的である。そのため，本調査研究期間の平成 25-29

年度において進めてきた土壌，植物，野生動物に関する放射性 Csの調査研究では，「見かけの環

境移行パラメータ値に変動が起こらなくなるまでの期間をモニタリングする」部分も含まれてい

る。見かけの環境移行パラメータ値とは，環境媒体中の濃度が時間とともに変動していることが

明確な場合，通常の環境移行パラメータ導出の際に用いる式により導出することができるものの，

平衡時の値としては用いることができないパラメータ値である。例えば，TFは，ある時間におけ

る植物中濃度を土壌中濃度で除して得られるが，実際には植物中濃度も土壌中濃度も時間の経過

とともに変動している場合，得られた TFは，ある時間における「見かけの TF値」となる。 

	 放射性 Csの場合，環境中に放出されてからの見かけの環境移行パラメータの変動は，通常減少
傾向を示し，その減少割合は指数関数フィッティングが適合され，実効半減期（Teff）とも呼ばれ

る。減少する理由は，各環境媒体中の濃度が経時的に変化するからであるが，陸上の場合，地上

の植物体からの脱離，植物体の枯死等により地表に付加された放射性 Cs が土壌に固定する現象

や，農耕地においては耕起で土壌がよく撹拌され Cs が土壌に収着するのを促進させる現象によ

り，徐々に放射性 Csの環境中での易動性が低下して農作物に移行しにくくなること，湖沼や海洋

では流水や堆積物の移動等の移流・拡散作用と，そのような環境で生活する生物から Csが徐々に

排出される機構等が挙げられる。各環境媒体間での放射性 Csの移動は，それぞれ固有の早さがあ

り，最終的に各環境媒体間での移動が平衡に達して環境媒体中濃度が一定となり，「見かけの」環

境移行パラメータから平衡時における環境移行パラメータとなるまでには，様々な時間を要する

ことをこれまで報告してきた。 

	 本まとめでは，東電福島第一原発事故後の放射性 Csに関する放医研の観測データや一般に入手

可能な公開データを用いて見かけのパラメータを導出し，長期的に利用可能な環境移行パラメー

タと，まだ平衡に達していないため長期的な安全評価には利用できないパラメータ，それぞれに

ついて検討結果を報告する。 

 
５．２．土壌 
	 放射性核種が大気経由で短期間に降下してくる際，植物や建造物等の被覆により一部保持され
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るものの，ほとんどは土壌表面（地面）に到達する。放射性 Csは土壌粒子に収着しやすいため，

土壌表層に長期間保持されて土壌鉛直方向への移動が遅いことから，土壌中において表層で濃度

が高く下層ほど濃度が低くなる不均一分布を示す。一方，放射性廃棄物処分においては，地下水

経由で放射性核種が地表に運ばれ，かんがい水等で利用されることにより土壌に付加される経路

が主となる。連続して長期間付加が続くこと，また農地では撹拌されるため，鉛直方向の濃度分

布差は見られなくなると考えられる。したがって，東電福島第一原発事故後では放射性廃棄物の

処理処分で考えられる農耕地の状況とは違いが生じる。 

	 注意しなければならない点は，我が国の農耕地 Kd値（Ishikawa et al., 2008）が国際的なデータ

（IAEA, 2010）よりも高いとはいえ，農耕地土壌に付加された放射性 Cs全てが保持され続ける訳

ではなく，農耕地土壌からより深い層への溶脱や放射性 Csが収着している土壌粒子そのものの移

動等により，放射性 Csは農耕地土壌から移動していくことである。我々は過去の我が国のグロー
バル・フォールアウト 137Csの観測結果を用いて解析し，全国的には数十年程度の環境半減期とな

ることを報告している（放射線医学総合研究所, 2015; 2016）。 

	 本章では土壌から植物や動物への放射性 Csの移行パラメータを得ることが目的であり，そのた

め土壌中濃度変動に関する情報が重要である。ここでは福島県内の土壌に着目し，放射性 Cs濃度

がこれまでの知見と同程度に経時的に変動するのかについて検討を行った。データソースは文部

科学省の報告による放射線量等分布マップ（2018）である。データは 2011年 6月 14日から 2015

年 10月 1日までに 9回同じ場所で測定された 151地点から抽出した 137Cs濃度である。各サンプ

リング時点における濃度データ分布形を確認したところ，対数正規分布と判定されたため，幾何

平均値（GM）と，データの 95％信頼区間を導出して図 5.2-1にプロットするとともに，ＧＭ値の

指数関数フィッティングも示した。なお図中の赤線は 137Csの物理学的半減期で得られる減衰曲線

であり，初回の測定時の GM 値からの 137Cs の物理学的な減衰を示している。この線よりもフィ

ッティング結果が下回っていることから，物理学的半減期よりも早い減少をしていることが示さ

れた。これらのデータからは，環境半減期が 6.0年と算出されたが，除染作業により減衰している

地点もあると考えられるため，除染が行われない環境下よりも環境半減期が短くなっている可能

性がある。 

 

 
図 5.2-1	 土壌モニタリング結果（文科省, 2018）から抜粋した福島県内 151 地点における土壌中

137Cs濃度の経時変化。（青丸は幾何平均値。エラーバーは 95%信頼区間を示す。） 
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	 以上の東電福島第一原発事故由来の土壌中 137Cs情報に加え，グローバル・フォールアウト 137Cs

の結果を合わせると，放射性 Csは環境条件下において土壌中に長期間保持されると考えられる。

このように減少する速度が遅いため，本報告では数年以内に観測された土壌中濃度は，しばらく

は変動しないとの仮定の下，環境移行パラメータを導出した。 

	  
５．３．植物 
5.3.1.	 草本植物 

	 これまで本調査で行ってきた放医研敷地内での草本植物の測定の結果，草本植物中の 137Cs濃度

はほぼ平衡に達したと考えられる（放射線医学総合研究所, 2017; Uchida and Tagami, 2017）。そこ

で，フキやイタドリ等の植物地上部の放医研データ，また，2016年の食品モニタリングデータ（厚
労省，2018）から食用野生草本植物データを抽出し，次式により面積あたりの移行係数（Tag, m2/kg-

dry）を求め，その結果を表 5.3-1に示す。 

 
Tag = 採取時の植物中放射性 Cs濃度（Bq/kg-dry）/面積あたりの土壌中放射性 Cs濃度（Bq/m2） 

 

 
表 5.3-1	 土壌から草本植物への面積あたりの移行係数 

採取場所 植物種 Tag，m2/kg-dry 

放医研 フキ（全地上部） 1.6E-4 
放医研 イタドリ（全地上部） 5.3E-5 
放医研 ヨモギ（新芽） 9.2E-5 
相馬市 フキ，ワラビ等 3.5E-4 
南相馬市 ゼンマイ，フキ 1.4E-4 
広野町 ゼンマイ，コゴミ等 7.0E-4 
川内村 ゼンマイ，フキ等 3.0E-4 
放医研 イネ科雑草 3.6E-4 
放医研 マメ科雑草 (0.95-1.1)E-3 
オーストリア・ドイツ* 牧草 8.0E-3 

	 	 	 	 	 *IAEA (2009) 

 
 
	 欧米では山菜を利用せず，これまで森林から採取された試料の報告は専らキノコやベリー類の

データだけであったことから（IAEA, 2010），比較できるデータはない。高原地域の牧草地におけ

る Tagは報告されており，8.0×10-3であった（IAEA, 2009）。牧草は多年生ではあるが草本植物であ

り，１年に数回刈り取られて常に更新されていることから，山菜の新芽と比較するのに，他の試

料よりも適している。この値と比較すると，今回我が国で得られた Tagは，ヨーロッパにおける値

よりも低い可能性が示唆された。 
	 農作物への移行係数（TF, 単位なし）については，我が国では実環境中の試料を用いた TFに関

する情報はこれまでにも少なく，東電福島第一原発事故により農耕地土壌が汚染した直後は色々
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な種類の農作物に対する見かけの TFの報告が多く行われたが，その後報告数は徐々に減少し，経

時的に調査を続けた報告は少ない。ただし，食品モニタリングデータ（厚労省，2017）から，2011

〜2012年度にはやや高い値で推移し，その後は事故以前の値と同程度になったと推定される。 

	 草本植物は毎年地上部が枯死することから，地上部中の 137Csは土壌から経根吸収した量といえ

る（Tagami and Uchida, 2017）。すなわち，土壌中の可給態 137Csの変動を示している。草本植物中

濃度が平衡に達したということは，すなわち，土壌中における 137Csの物理化学的形態・量も経時

的変化をしなくなったと推定できる。したがって，表 5.3-1に示した値は長期的に使用できる Tag

として利用できる可能性を示している。 

	 放射性 Cs以外にも Puを重視して移行係数を求めたが，事故以前と土壌中濃度がほとんど変わ

らなかったことからグローバル・フォールアウトの TF と同様であったという結果を得ている 

(Wang et al., 2016)。 

 
5.3.2.	 木本植物 

	 木本植物は，直接地上部が汚染したため，その影響が今でも残っている。直接汚染の場合，植

物の生育時期によって吸収量が異なると考えられる（Tagami et al., 2012）。汚染直後は木の樹皮や

葉の放射性物質濃度が高い。果実がある時期に汚染すれば果実の表面が高濃度に汚染するが，そ

れ以外の時期では，木が吸収した放射性 Csの転流により果実に放射性 Csが移行する。カキの例

では，木の葉よりも果実中濃度は低くなる（Tagami and Uchida, 2015a）。 

	 木からの除去は，樹皮や葉の脱落によるが，葉が落葉する直前に木に放射性 Csを転流させるメ

カニズムもある（Tagami and Uchida, 2015b）。近年では徐々に放射性 Cs濃度の変化が少なくなり

つつあるものの，見かけの Tagは木の直接汚染の程度にも影響されるため，導出することが困難で

ある。 

	  
5.3.3.	 キノコ 

	 野生食用キノコは放射性 Csを濃縮する食品として良く知られており，国際的にもデータが収集

されている（IAEA 2010）。村松と吉田(1997)が報告しているようにキノコを作る菌の菌糸が環境媒

体のどこに分布するのかによって，キノコの濃度が異なることが知られており，したがって，同

じ地域に生えるキノコでも種類によって濃度が著しく異なることがある。どの種類のキノコで濃

度レベルが高くなるのかを示すことが必要であるが，媒体の汚染のレベルによってキノコの濃度

が異なることから，福島第一原発事故後のキノコの濃度データを並べただけでは判定できない（田

上，内田，2017a）。一緒に培地中の濃度を採取する必要があるが，キノコによって培地が異なる

（例えば，倒木，落ち葉，土壌等）ため単純ではない。 

	 そこで面積あたりの移行係数（Tag）で表現する方法を用いた（IAEA, 2010）。なお，倒木や落葉

層中濃度は未だ変動しているため，現在のデータを収集するのではなく，グローバル・フォール

アウト 137Csを利用することとした。グローバル・フォールアウト 137Csの量は東電福島第一原発
事故に由来する 134Cs:137Cs=1:1（2011年 3月 11日時点）を用い，134Cs濃度から事故由来の 137Cs

濃度を推定し，総量から差し引くことで求めることができる。面積あたりの土壌中 137Cs濃度は各

都道府県でモニタリングされた降下総量から導出した。その結果，チチアワタケで幾何平均値

8.9×10-2（範囲：(0.8-28) ×10-2）を得た（田上，内田，2017b）。Duff and Ramsey(2008)はキノコの移

行係数をまとめており，チチアワタケと同種のキノコについて同程度の値（5-53）×10-2を報告し
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ている。 

	 なお，栽培キノコについては培地の放射性物質濃度管理がなされているため，近年は室外室内

栽培ともに基準値を超えることはないことが報告されている（Tagami et al., 2017）。 

	  
５．４．野生動物 
5.4.1.	 イノシシ 

	 イノシシ（Sus scrofa）は草食性の強い雑食性の食性を持つ。ヨーロッパではキノコを食べるこ

とで秋に濃度が高くなることが報告されているが，2015年までの我が国の測定結果からは，その

ような季節変化は顕著ではなかった（Tagami et al., 2016a）。イノシシは冬場に食料が少なくなると

ミミズなどを，春先にはタケノコを好んで食べる。その効果として，冬から春先に濃度が高くな

る場合も見られている。2014-2016 年の面積あたりの移行係数（Tag）（ただし肉中濃度は生表記）

は，幾何平均値として 2.64×10-3 m2/kg-freshであった（表 5.4-1）。 

	  
5.4.2.	 ニホンジカ 

	 ニホンジカ（Cervus nippon）は草食動物である。イノシシと同様にヨーロッパでは季節変化が

報告されているが，我が国の場合は年間を通して変動が少ない（放射線医学総合研究所, 2017）。

2014-2016年には Tagの幾何平均値は 3.14×10-3 m2/kg-freshであった（表 5.4-1）。本調査研究におけ

る H28 の解析では，イノシシやツキノワグマよりも有意に高いことが示されたが，2014-2016 の

データでは有意ではなかった。Red deerや Roe deerは (1-5)×10-2 m2/kgと(0.5-5)×10-2 m2/kgが報告

されていることから（IAEA, 2010），ニホンジカの Tagは Red deerよりも低く，Roe deerと同程度

であったと言える。 

 
5.4.3.	 ツキノワグマ 
	 ツキノワグマ（Ursus thibetanus）は草食性の強い雑食性の食性を持つ。欧米では食用対象となっ

ていないのでほとんどデータがない。冬眠するため狩猟時期が限られているが，顕著な季節変動

は見られない。Tagは（m2/kg-fresh）は，幾何平均値として 3.16×10-3であった（表 5.4-1） 

 

 
表 5.4-1. 2014-2016年の陸上野生狩猟動物の肉中放射性 Csの面積あたりの移行係数 

	 	 	 	                                                      （Tag, m2/kg-fresh） 

種類 N 幾何平均値（範囲*） 

イノシシ (Sus scrofa) 1819 2.32E-3（(0.001-29.0)E-2） 

ニホンジカ (Cervus nippon) 351 3.13E-3（(0.001-11.6)E-2） 

ツキノワグマ (Ursus thibetanus)  377 3.16E-3（(0.001-11.1)E-2） 

	 	 	 *肉中濃度が DLの場合は，Tag=1.0E-5を使用 
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5.4.4.	 淡水魚 

	 食品モニタリングデータ（厚労省）や環境モニタリングデータ（環境省）を用いて，濃度比（CR, 

L/kg-fresh）=肉中濃度（Bq/kg-fresh）／水中濃度（Bq/L）を導出し，環境移行パラメータとして利

用できるかどうかを検討した。2011年に比べて濃度が減少傾向にあるが，ほぼ一定値に到達しつ

つあることを報告した（放射線医学総合研究所, 2015）。そこで 2016年度の環境省データを用い，

魚 8種類について見かけの CRを導出した結果を表 5.4-2に示す。可食部だけではなく全魚体の結

果である。 

 

 
表 5.4-2. 2014-2016年の淡水魚中放射性 Csの河川また湖沼水との濃度比 

（CR, L/kg-fresh） 

種類 N 幾何平均値（範囲） 

イワナ 9 3570 (1940-6540) 

オイカワ 17 930 (97-3020) 

ギンブナ 18 1470 (130-3720) 

コイ 8 960 (370-2910) 

ドジョウ 14 400 (83-3930) 

ナマズ 7 2840 (350-10200） 

ヤマメ 16 470 (59-3820) 

ワカサギ 5 860 (530-1270) 

 

 
上記の結果から，イワナとナマズの CR が高いが，どちらも食物連鎖上位の肉食性魚種である。

淡水魚への CRは可食部について 2500 L/kg-freshが示されている（IAEA, 2010）が，魚種による違
いも考慮する必要があることを本結果は示している。 

	 以前，グローバル・フォールアウト 137Csデータを用いて淡水魚（筋肉部）への CRを求めたと

ころ，幾何平均値はフナで 207 L/kg-fresh，コイで 241 L/kg-freshであり，今回得られた値よりもや

や小さかった。東電福島第一原発事故後は餌生物中の放射性 Cs濃度がまだ高い値で推移している

可能性があり，長期的な CRを得るためには，あと数年程度待つ必要があることが示唆された。 

	 本研究では独自に印旛沼で採取されたフナ（魚全体）の見かけの CRについて，2015年 11月 8

日から 2017年 8月 19日の期間でも求めた（N = 132）。その結果，CRの範囲は 56から 1084 L/kg-

freshで，幾何平均値は 409 L/kg-freshであり，以前我々が調べた値と近い。δ15Nと CRとの相関が

高いことから，同種であっても餌料の違いが見かけの CR 値に影響すると考えられた。さらに魚

の耳石を測定して年齢を特定し，魚種別の放射性 Cs濃度の年齢依存性について明らかにしてきた

（Ishii et al., 2016）。生長の過程で餌が変化することも CR変化の要因と考えられた。 
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5.4.5.	 海水魚 

	 上述したように食物連鎖上位の魚ほど濃度が高い傾向になるのは海水魚も一緒であるが，淡水

魚の場合は体内から塩類が排出されないようにするメカニズムのため，放射性 Csも排出されにく

い一方，海水魚の場合は積極的に塩類を排出するため，Cs の減少速度が速いと考えられている。

東電による海域モニタリング（2018）では，海水とともに海産生物も採取されており，それらを

使って見かけの CR を導出することができる。ただし，減少速度が小さくなってきたものの海水

中濃度が未だに徐々に下がっている状況である。また，以前に浮魚と底魚に分類してグローバル・

フォールアウト 137Csの筋肉部へのCRデータが報告されていることから（Tagami and Uchida, 2011），

それらのデータについても東電による 2016年の報告データと比較して表 5.4-3に示す。 

 
表 5.4-3. 2016年の海水魚中放射性 Csの海水との濃度比	 	 （CR, L/kg-fresh） 

種類 N*1 幾何平均値（範囲） Ref. 

アイナメ 16 680 (280-3430) 本報告 

同上 6 59 (30-96) Tagami and Uchida, 2011 

クロソイ 10 850 (300-3730) 本報告 

同上 4 38 (34-44) Tagami and Uchida, 2011 

スズキ 4 1000 (400-2080) 本報告 

同上 28 69 (18-480) Tagami and Uchida, 2011 

マダイ 3 840 (650-1280) 本報告 

同上 5 44 (26-59) Tagami and Uchida, 2011 

ヒラメ 34 620 (130-1800) 本報告 

同上 18 44 (19-96) Tagami and Uchida, 2011 
*1検出された試料数を表示。アイナメ（37試料中 16試料），クロソイ（18試料中 10試料），スズ

キ（23試料中 4試料），マダイ（20試料中 3試料），ヒラメ（124試料中 34試料）。 

 

 
	 通常，魚の 137Cs 濃度の検出下限値は 3-4 Bq/kg-fresh であるが，2016 年は多くの試料で不検出

となっている。しかし表 5.4-3中の魚のデータは濃度が検出されたものを使用しており，したがっ

て CRは過大評価になっていることに注意が必要であるが，得られた CRは事故以前に比べて 10

倍程度高いことがわかる。体内に残る Csの一部の生物学的半減期が長いことも影響している可能

性がある（Tagami and Uchida, 2016b）ことから，海水魚の CRを得るためには，事故後 5年を経過

しても時期尚早であるといえる。 

 
５．５．調理加工 
	 調理加工により放射性 Cs量を減少させることができる。例えば玄米では糠の部分の濃度が高く

なることから，白米に精米することで玄米の 4 割程度の濃度にすることができる（田上，内田，

2016）。また，我々は調理加工のプロセスでは，Csを測らなくても Kで代替できることも報告し
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た（Tagami and Uchida, 2013）。 

	 長期的には表面付着よりも経根吸収による内部の汚染が主たる汚染経路となると考えられる。

そのために単に表面部分を剥ぐ加工では濃度が減りにくい。食品を切って茹でたり，塩漬けにす

ると放射性 Csを除去しやすい（IAEA, 2010）。 

 
５．６．おわりに 
	 放射性 Csの移行パラメータについて，福島第一原発事故以降のデータを中心にとりまとめた。

草本植物や森林域に生息する狩猟動物についてはほぼ平衡に達しており，現在得られる値は将来

的にも利用可能であると言える。一方，樹木については直接沈着の影響が見られること，また魚

については福島県内の淡水魚，海水魚とも事故以前と比較すると CR が高いことから，まだ過渡

的状況にあり，長期的な安全評価のためには利用できないことがわかった。 
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第6章	 おわりに 
 
	 本調査は，平成25年度から平成29年度までの5年間に， 
（１）気候変動を考慮した環境移行パラメータ（TFおよびKd）データベースの構築 
（２）放射性炭素の移行パラメータに対する微生物活動の影響調査 
（３）重要核種（Pu，Am，ThおよびCl）の超高精度分析による環境移行パラメータ収集 

 
の 3つの課題について調査・研究を行い，我が国の環境移行パラメータのデータベースの高度化を目
指してきた。さらに，本調査では，東電福島第一原発事故により環境中に放出された放射性核種の移

行メカニズムや除染に関するデータを収集し，解析も試みた。これらのデータは，東電福島第一原発

事故により環境中に放出された放射性核種の挙動予測や除染に役立つだけでなく，他の原子力発電所

や廃棄物処分の安全評価の高度化に資するものである。 
 
（１）気候変動を考慮した環境移行パラメータ（TFおよびKd）データベースの構築 
・気候変動と環境移行パラメータに関する文献調査 
	 国内の文献調査では，グロバール・フォールアウト 90Sr や 137Cs の土壌および農作物中濃度を利用
して寒冷地域と温暖地域による違いの解析を行なった。玄米 TFは 137Csは寒冷地で高い一方，90Srは
温暖地で高い結果が得られた。他の野菜類についても検討したところ，TFは 137Csでは気候条件に左
右されないが，90Srは温暖な地域で高くなっており，これは玄米と一致した。したがって，137Csの TF
については温度の影響は明確にはならなかったが，90Srの TFは温暖地域ほど高い結果を得た。 
 
・土壌−植物間移行係数に対する気温の影響調査 
	 文献調査ではクオリティの揃ったデータセットが不足しており，そのため影響調査が困難であった

ことから，5 年間にわたり国内の比較的寒冷地と温暖地においてフィールド調査を行った。収穫時の
土壌と農作物（玄米，ジャガイモ，葉菜類）を採取して土壌および農作物試料中の希土類元素を含む

20 以上の安定元素について測定し，移行係数を得てデータベース化した。寒冷地域として，北海道，
青森県，岩手県および秋田県を，温暖地域として，沖縄県，鹿児島県，宮崎県，熊本県，長崎県，福

岡県，高知県を選択した。試料採取は，玄米については平成 26-28年の 3年間，ジャガイモについて
は平成 26〜29年度の４年間行い，葉菜類は平成 25年度に 20試料の採取を行った。土壌特性，元素濃
度（土壌および農作物）を測定し，移行係数とともにデータベース化することができた。 
 
・土壌−土壌溶液間分配係数（Kd）に対する気温の影響調査 
	 Kd取得実験は通常室温において行われるが，ヨウ素や炭素といった非金属元素ではなく，金属元素

の場合，温度を変えた時に Kd値が変わるのかどうかは明確ではない。そこで，Cs を対象として検討
を行うこととした。Cs は土壌粒子に収着されやすいが，有機質土壌の場合には Kdが低くなることが

知られており，温度の違いにより有機質が消費されて減少すれば，間接的に Kd値が変動を受ける可能

性がある。本実験では，過去に 23℃において Kdを求めた水田土壌 20試料と畑土壌 20試料について，
有機物含量に大きな変動を与えない低温条件（10℃）と微生物活性を促すための高温条件（30℃）に
おいて Kdを求め比較を行った。その結果，土壌利用別（水田，畑）で解析すると，水田土では 10℃
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に対し 23℃と 30℃では有意差に低く，畑土壌では 10-23-30℃では有意差は無かったが，10℃で高い傾
向にあった。また土壌種別では，Fluvisol に属する土壌でより顕著に温度による影響を受けたことが
わかった。10℃-Kd／23℃-Kdの幾何平均値は 1.6（範囲：0.7-4.3）また，10℃-Kd／30℃-Kdの幾何平均

値は 1.7（範囲：0.7-5.9）であり，したがって，温度によって Kd-137Cs値に平均として 2倍程度の変動
があることがわかった。なお土壌溶液の pHと ECはそれぞれの温度で有意差は見られず，pHや共存
イオンの増減によって Kdが影響を受けた訳ではない。 
 
・温度に影響される可能性のある TFや Kdを用いた変動要因の解析 
これまでに蓄積したデータをデータベース化し，ヨウ素 Kd, 炭素 Kd, 炭素 TF, 多元素 TF（玄米，
ジャガイモ，葉菜類）について，それぞれ変動要因解析を行った。 
(a) ヨウ素 Kd 

4℃と 23℃で採取した Kdとデータベースに含まれる項目間の相関を付き合わせることで，温度の影

響を間接的に調査した。その結果，Mo（IO3
-に対して）で温度は 4℃と 23℃の Kdとの相関性が異なっ

ており，温度に対する影響があると考えられる項目として抽出されたが，その他の項目は抽出されな

かった。なお温度毎に I-と IO3
-の Kd 値を比較すると，23℃では I-と IO3

-で良い相関が得られるが

（R=0.649, p<0.001），4℃では相関が低かった（R=0.169, p=0.045）。温度が高い実験条件下では，時間
とともに化学形別割合が類似することが要因と考えられた。 
(b) 炭素 Kd 
炭素 Kdと相関係数が高かった項目は Kd _Ni, Kd _Sb, Kd＿IO3

- (4℃，23℃)，pHおよび水抽出された F
と Pの７項目であり，水溶性 Pは微生物活性に影響を及ぼす項目と考えられ，温度との関係も考えら
れるが，他の項目は温度による説明ができない。 

(c) 炭素 TF 
気温の違い毎にデータを得ることはできなかったが，米と葉菜類で比較したところ，米のTFが 0.17，
葉菜類で 0.8が得られ，作物種によって差があることがわかった。 
(d) 多元素の TF 
平成 25年度から平成 29年度までに収集した農作物（玄米，ジャガイモ，葉菜類）について，すで
に報告済みの全国データと合わせて比較的寒冷地および温暖地における TF に差があるか否かを t-検
定により解析を行った。その結果，それぞれの作物について有意差が認められる元素があったが，そ

の差は玄米・ジャガイモで２−３倍程度，葉菜類で最大 11倍であった。多くの元素で気候の違いによ
る TFの差はほとんどないことがわかった。 

 
	 本調査研究のきっかけとなった, 
(1) 寒冷地における生育期間の延長による重要核種関連元素の TF増加の可能性 
(2) IAEAテクニカルレポートシリーズ No.472に記載されている温帯と熱帯・亜熱帯データの違い 
について，(1)では，農作物は自然の中で半人為的に生産される状況にあるため，ある程度の栽培期間
幅以内において収穫されることが影響し，著しい TF 増加につながらないことがわかった。また，(2)
では，分析結果についてクオリティが揃えられないことに加え，それぞれの地域で行われた実験条件

や作物種の違い，さらにはデータ数自体に限りがあることが，データの評価結果に影響していたと考

えられる。また，そのような状況から，それらのデータの代表性についても配慮が必要であろう。 
	 国際的な IAEA データについては，数が充実することによって気候別のデータ比較が可能になると
期待できるが，現状ではデータの代表性や，気候別のデータ解析が行える状況にないことも考えると，

TRS-472に報告されている気候別のデータセットが安全評価に用いるために必ずしも適しているとは
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言えない可能性がある。本調査による TF データは少なくとも，比較的温暖な地域と寒冷な地域にお
いて，TFの差は生じないことから，温暖からやや寒冷な気候条件において，異なる TFを設定する必
要はないといえる。 
 
（２）放射性炭素の移行パラメータに対する微生物活動の影響調査 
・⽔水稲による放射性炭素取り込みに対する環境要因の影響  
光合成による 14CO2ガスの取り込みは，⽔水稲への 14C 移⾏行の主要な経路である。しかしながら，⽣生
活圏における放射性炭素の移⾏行には，様々な環境要因が影響するため，これらの影響を統括的に評価
する事が重要である。⼟土壌微⽣生物は 14C のガスを担っており，また環境要因にも反応することから，
統括的指標となり得ることが期待された。そこで，⼟土壌微⽣生物の呼吸活性および微⽣生物量と 14C のガ
ス化との関係について検討した。  
始めにガス化した 14C を測定する⽅方法を開発した。この⽅方法の開発過程で，14C標識酢酸を 14C源と
した場合，発⽣生するガスの主要成分が 14CO2であることを明らかにした。⼟土壌微⽣生物の呼吸量，およ
び⽣生物量を測定する⽅方法を開発し，これら開発した測定法を⽤用いて 14CO2発⽣生との関係を調査した。
しかしながら，⼟土壌微⽣生物の呼吸量および微⽣生物量と 14CO2ガス発⽣生量との間に関係性は認められず，
本調査の条件では呼吸量や⽣生物量を統括的指標として利⽤用できないことが分かった。⼟土壌特性と
14CO2ガス発⽣生量との関係についても解析したが，関係性は認められなかった。  
関係性が⾒見いだせなかった原因を究明するために，⽔水⽥田⼟土壌微⽣生物による炭素資化性について調査
した。調査した 95種類の有機炭素のうち酢酸の資化性は 81番⽬目でり，⽔水⽥田⼟土壌微⽣生物によって酢酸
は利⽤用し難い有機物であることが分かった。さらに，⽔水⽥田⼟土壌に酢酸を添加することにより，微⽣生物
の呼吸活性も低下する傾向が確認された。また，トレーサ実験において 14C 源として添加された 14C
標識酢酸は，⼟土壌に添加された直後は利⽤用されるが，時間経過と共に利⽤用されなくなることが分かっ
た。利⽤用されなくななった原因は⼟土壌微⽣生物の活性が抑制されたからでは無いことも確認できた。お
そらく酢酸は利⽤用しにくい有機物であるため，時間の経過と共に⼟土壌に存在する   “より利⽤用しやすい
有機物”を利⽤用するようになったことが原因と考えられる。酢酸の利⽤用に対する気温の効果であるが，
気温の上昇は 14CO2ガス速度を速めるが，発⽣生量にはほとんど影響しないことが分かった。また，14C
標識酢酸を利⽤用しより多くの 14CO2ガスを発⽣生させる⼟土壌には，酢酸を利⽤用できる細菌が群集の構成
種として存在していることも確認できた。以上の結果より，⼟土壌微⽣生物の呼吸量や⽣生物量と 14CO2ガ
ス発⽣生量との間に関係性が⾒見いだせなかった原因として，酢酸が利⽤用しにくい有機物であること，そ
して⼟土壌には様々な有機物が存在するために，微⽣生物はそれぞれ利⽤用しやすい有機物を利⽤用して呼吸
することが原因として考えられた。炭素はあらゆる⽣生物の必須元素であることから，ＴＲＵ廃棄物処
分場から⽣生活圏へ移⾏行した 14C も時間と共に様々な化学形態へと変化することが考えられる。移⾏行パ
ラメータは平衡状態での値であることを考えると，⾃自然環境の各コンパートメントにおける放射性炭
素同位体⽐比が環境移⾏行パラメータになり得ると考えられる。  
⽔水稲による放射性炭素取り込みに対する気温の効果については，異なる気温環境で栽培した⽔水稲

を 14CO2ガスに曝露することで求めた。14CO2ガスによる曝露は，栄養⽣生⻑⾧長期と登熟期に⾏行ったが，
曝露期間の違いに寄る 14C 取り込みにほとんど差は無かった。⼀一⽅方，気温は明らかに⽔水稲による 14C
取り込みに影響した。  
・⽔水稲全体モデル  
微⽣生物活動を考慮したこれらの実験的データおよび⽂文献から得られた情報を基に，14C の⽔水稲移⾏行
モデルを構築し，⽔水稲による 14C の取り込みに対する重要因⼦子の抽出を⾏行った。より現実的な移⾏行モ
デルを構築するために，⽂文献調査，室内実験，および野外における現場調査を⾏行いモデルパラメータ
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の精緻化に資するデータを収集した。最終的に構築した⽔水稲全体モデルに対し不確実さ伝播解析を⾏行
い，⽔水稲による 14C の取り込みに対する環境因⼦子を確認した。その結果，⼟土壌１から近傍⼤大気への移
⾏行半減期が，収穫時における穂部の 14C 含量に最も影響するパラメータであることが分かった。この
パラメータは⼟土壌微⽣生物の活動を反映しているので，微⽣生物活動が穂部の 14C 含量に影響すると⾔言い
換えることができる。⼀一⽅方，連続曝露における多年解析では，環境⼤大気と近傍⼤大気の交換半減期が，
穂部の 14C 含量に影響する重要パラメータであることが分かった。単年曝露と連続曝露の多年解析の
結果から，近傍⼤大気中の 14C 含量に影響するパラメータが穂部の 14C 含量を決定する要因であること
が分かった。従って，TRU廃棄物に関する 14Cの安全評価では，近傍⼤大気中の 14C量に影響する要因
を重点的に調査する必要がある。  
  
（３）重要核種（Pu， Am， Thおよび Cl）の超高精度分析による環境移行パラメータ収集 
・Puの土壌-米間移行係数データの収集 
日本の16地点から採取した土壌と米試料をPu 分析し，Puの土壌-米間移行係数データを収集した。
土壌試料中の Pu 同位体比（240Pu/239Pu 原子数比）は，これらの土壌中の Pu が主にグローバルフォー
ルアウトの Pu であることを示している。得られた Pu 濃度から Pu の土壌-米間移行係数（TF）を求
めた。米の TF の範囲は，4.5×10-6 から 1.2×10-4，幾何平均値は 3.1×10-5であった。 
・土壌および玄米中の塩素定量と移行係数の導出のまとめ 
土壌および植物試料中の Cl 定量のための超高精度分析法を開発した。得られた分析法により土壌
および玄米中の Cl濃度を定量し，TFを導出することができた。その結果，Clの玄米 TFの幾何平均
値として 9.0（n=20）を得た。この値は IAEA（2010）に報告されている穀類データ（米を除く。n=7）
よりも低いが，国際的なデータベースよりも多くのデータを得ることができたことから，データの信

頼性を高めることができたといえる。また同時に Iの TF も測定できる方法であることから，本法を
用いることでより多くのデータが得られる。 
・Thの土壌-米間移行係数データの収集 
玄米試料 20点と白米試料 10点から Thの土壌-米間の TF を求めた。土壌-玄米間の TF (n = 20) は

7.6×10-6から 1.4×10-4の範囲であり，その幾何平均値と算数平均値は，それぞれ 3.0×10-5と 4.2×10-5

であった。土壌-白米間の TF (n= 9)は 5.1×10-6から 3.5×10-5の範囲であり，その幾何平均値と算数平

均値は，それぞれ 1.3×10-5と 1.6×10-5であった。 
・土壌中 241Amの濃度分布 
本事業で確立された超高精度分析法を用いて，全国の 44 地点から採取した土壌試料中の 241Am 濃
度を測定した。畑土中の 241Am濃度は 239+240Pu濃度より低く，0.136から 0.255 mBq/gの範囲であ
った。高い濃度値（＞0.2 mBq/g）は，日本海側の青森の多湿黒ボク土試料，富山のグライ台地土試
料および山形のグライ低地土試料から検出された。44件の畑土試料の 241Am濃度平均値は 0.099 ± 
0.052 mBq/gであった。また，44 点の畑土中 241Am/239+240Pu 濃度比は 0.418 ± 0.066であった。
241Am/239+240Pu 濃度比および 240Pu/239Pu 原子数比のデータから，これら土壌試料中の Puと 241Am
の主なソースはグローバルフォールアウトである。 

 
（４）東電福島第一原発事故後の環境測定から導出した移行パラメータ 
環境測定データから導出した放射性 Cs の移行パラメータについて，福島第一原発事故以降のデー
タを中心にとりまとめた。草本植物や森林域に生息する狩猟動物についてはほぼ平衡に達しており，

現在得られる値は将来的にも利用可能であると言える。一方，樹木については直接沈着の影響が見ら

れること，また魚については淡水魚，海水魚とも事故以前と比較すると CRが高いことから，まだ過
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渡的状況にあり，適当な CRを示せないことがわかった。 
	 これらのデータは，東電福島第一原発事故により環境中に放出された放射性核種の挙動予測や除染

に役立つだけでなく，他の原子力発電所や廃棄物処分の安全評価の高度化に資するものである。 
 
本調査で得られる我が国の環境移行パラメータのデータベース，モデルなどを用いることにより，

放射性核種の環境挙動予測の精度が向上し，放射性廃棄物地層処分の安全評価がより適切なものとな

ることが期待される。 
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頁 図表番号

図4.2-2

図4.2-7

タイトル

	 IAEA-Soil-6を無処理、400℃処理、600℃

処理したときのX線回折スペクトル（A）と

Mukaiら(2014)	 土壌試料X線回折スペクト

ル(B）の比較	 (Data	 cited	 from	 Wang	 et

al.,	 2015a).

土壌標準物質（IAEA-soil-6	 and	 IAEA-

375）、海底堆積物の標準物質（NIST-

4357,	 IAEA-385	 and	 IAEA-384）と湖堆積

物標準物質(NIST-4354)中241Am濃度測定値

と文献値比較(Reprinted	 with

permission	 from	 (Zhongtang	 Wang,

Jian	 Zheng,	 Liguo	 Cao,	 et	 al.,

Analytical	 Chemistry,	 2016,	 88,

7387-7394).	 Copy	 right	 (2016)

Americian	 Chemical	 Society).
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