
化石研究会会誌 Journal of Fossil Research, Vol.４６（１）,３５-５７（２０１３）

［原著］

放射能汚染した水田土壌と生物における Sr, Cs, Np, Pu の分布
田崎和江＊・竹原照明＊＊・石垣靖人＊＊・中川秀昭＊＊

Distribution of Sr, Cs, Np, and Pu in radioactive polluted paddy soils and organisms

TAZAKI, Kazue*, TAKEHARA, Teruaki**, ISHIGAKI, Yasuhito** and NAKAGAWA, Hideaki**

要旨
２０１１年３月１１日の東京電力福島第一原子力発電所の事故により放射能汚染した福島県飯舘村長泥の水

田土壌をゲルマニウム半導体検出器で放射性セシウム１３４，１３７を，シリコン半導体検出器でプルトニウ

ム２３８，２３９，２４０を定量分析した．また，エネルギー分散型蛍光X線で主要化学組成を分析し，エネル

ギー分散型走査型分析電子顕微鏡を用いて，放射能汚染された水田土壌中の珪藻，粘土，ミミズ，バク

テリアおよびユズの元素濃度分布図と微量元素の定量分析を試みた．コントロールとして清浄な石川県

金沢市の水田土壌の分析を行い比較した．

長泥の水田土壌から半減期の長いセシウム１３４，セシウム１３７，ストロンチウム８９，ストロンチウム

９０，プルトニウム２３９＋２４０が検出された．また，福島のユズの皮ではセシウム１３４，１３７が検出され，

SEM-EDXでもヨウ素，トリウム，ネプツニウムとプルトニウムの存在が認められた．放射能汚染され

た水田に生息していたミミズの体内の土からはセシウム，バリウム，トリウム，ネプツニウム，プルト

ニウムが多量に検出した．

一方，清浄な環境にある石川県の水田土壌中の珪藻や粘土鉱物にはストロンチウムの集積が顕著であ

るが，セシウムは認められなかった．微生物や粘土の中には放射性核種および安定同位体ストロンチウ

ムが区別なく取り込まれていた．

本研究において，長半減期放射性核種であるセシウム，バリウム，トリウム，ネプツニウム，プルト

ニウムが福島の水田土壌中の生物に認められたことは，極限環境下における長い間の代謝モデルを考え

る上で有益である．珪藻，有孔虫，貝・骨・歯などの化石の研究においても，形態観察に加え長半減期

放射性核種と安定同位元素の情報を加えることで，より詳しい古環境の解明に貢献するであろう．

キーワード：珪藻，ミミズ，バクテリア，長半減期放射性核種 Sr-Cs-Np-Pu，放射能汚染水田土壌

Abstract
Long half-life radionuclide of Cs, Sr, Np and Pu were detected in diatoms, clays, earthworm,

bacteria and citrus in Fukushima Prefecture. The paddy fields have been heavily contaminated by

Fukushima Daiichi Nuclear Power Plant accident after The Great East Japan Earthquake ,

Fukushima, Japan, on１１th March,２０１１.

High Cs（１３４Cs, １３７Cs）and Sr（８９Sr, ９０Sr）, associated with trace of Pu（２３９Pu, ２４０Pu）were found
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１．はじめに
放射線は肉眼では見えず，色も臭いもなく，音もし

ないうえ，相当量浴びなければ生体に異常が認められ

ない．放射線は人間の五感で感じることは出来ない

が，目的にあわせて適切な測定器を利用することで，

数値として確認することができる．例えば，ある物質

に放射性物質が含まれているかどうかを調べるには，

放射線の数（単位 cpm）を測るガイガー・ミュラー

カウンター（GM計数管）が用いられる．

また，生物体内の放射性物質の状態を可視化する方

法として，イメージングプレートが知られており，そ

の画像により試料中の放射性物質の２次元分布を知る

ことができる．鉄や鉛などで遮蔽した箱の中に被験物

質を置き，数日から２ヶ月間ぐらい置くと，その物質

から出ている自然放射線の画像を特殊な板に映し出す

ことができる．例えば，植物中にはカリウム４０という

放射性物質（天然存在比０．０１２％）があるが，そこか

ら出る β線や γ線を植物の画像と重ねて映し出すこと
ができる．イメージングプレートの画像で明るい色に

映し出される部分は放射線があたった部分であり，カ

リウムが多く含まれていることが判別できる（文部科

学省，２０１１a）．

放射性核種の中でもストロンチウムは水に溶けやす

いため，地下５０－６０cmまで移動し，土壌栽培の野菜

や果物がストロンチウムを吸着することが知られてい

る．また，ストロンチウム９０は β線しか放出しない
ので，被験物質を紙にくるんだ状態で測定することは

できない．従って，魚介類など新鮮な食品中に含まれ

る放射性ストロンチウムの有無をこのイメージングプ

レートで判別するには，分析時間と精度に問題があ

る．

一方，２０１１年３月１１日の東京電力福島第一原子力発

電所の事故後，空間放射性セシウム測定結果はいち早

く公表されたにもかかわらず，地表に沈着した放射性

のストロンチウム８９とストロンチウム９０の測定結果が

発表されたのは事故から半年以上経った２０１１年１０月で

あった．放射線医学総合研究所の内田滋夫は「ストロ

ンチウムは分析法が難しく時間がかかる上，降下量が

微量のため，事故の影響を農作物で調べるのは難し

い」と述べている（朝日新聞，２０１２）．また，２０１２年

７月２５日には大気中に放出された放射性ストロンチウ

ム９０が福島県，宮城県以外の１０都県で確認されたが，

ここまでに事故からすでに１年以上かかっている（文

部科学省，２０１２）．

そこで，本研究ではエネルギー分散型走査型電子顕

微鏡（SEM-EDX）を用いて，放射能汚染された土壌

の微細形態と放射性核種を含む総元素濃度分布を視覚

的に明らかにすることを試みた．この方法は試料作成

と分析条件を工夫することにより，ミクロンオーダー

で，かつ，短時間で放射性核種と安定同位体の有無や

量の多少の分布が判定できる．また，ゲルマニウムや

シリコン半導体検出器を用いたガンマ線スペクトロメ

トリーによる放射性核種分析法などを併用すること

で，物質中の放射能汚染の程度を判定することが可能

である．

本研究では高濃度放射能汚染地域である福島県相馬

郡飯舘村長泥と南相馬市原町区馬場の表層水田土壌中

の珪藻，粘土，ミミズ，バクテリアとユズを採取し７

種類（Table５）の方法を併用して放射性物質を測

定・観察・分析した．また，コントロールとして清浄

な石川県金沢市俵町の水田土壌と比較した．これらの

試料は放射性セシウム１３４，放射性セシウム１３７，プル

トニウム２３８，２３９，２４０の定量分析を行い，かつ，エ

ネルギー分散型蛍光X線分析（ED-XRF）により安

定同位体の主要成分を分析し，同時に SEM-EDXで

元素濃度分布と定量分析を行った．本研究により放射

能汚染された水田土壌中の珪藻・粘土鉱物・ミミズ，

バクテリアおよびユズについて，放射性核種と安定同

位体を含む総元素濃度の分布を視覚的に明らかにし

た．

by Ge and Si semiconductor detector. The paddy soils contained stable isotopes of Si, K, Ca, Fe, Cr,

Zn, Rb, Sr and Zr, associated with P and S, analyzed by ED-XRF. The located both stable isotopes

and radionuclide showed in the elemental content maps, using SEM-EDX which is a good tool to

observe micron ordered distribution of elements in diatom, clays, earthworm, bacteria and citrus

included radioactive materials, because of the visual elemental analysis.

When we compared with clean paddy soils in Kanazawa, Ishikawa Prefecture, the elemental

content map indicated also high stable isotope of ８８Sr, but no radioactive Cs, suggesting organisms

and clays to take all ８８Sr ８９Sr, and ９０Sr. The long half-life radionuclide data suggest the usefulness on

tick as a model for all time environmental system under extreme condition.

Key words : diatom, earthworm, bacteria, radioactive paddy soils, Sr-Cs-Np-Pu
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２．研究に用いた試料および実験方法
２０１１年５月３１日に福島県相馬郡飯舘村長泥地区で採

取した水田土壌を実験試料に用いた（Fig．１，２◎）．

飯舘村長泥地区は福島第一原発の北西３３kmにあり，

放射性セシウム（Cs），放射性ストロンチウム

（Sr），放射性プルトニウム（Pu）などがいずれも非

常に高い値を示し，計画的避難区域に指定された

（Fig．１，２，３）．この区域には居住者はおらず水田

にはチガヤなどの雑草が生い茂り，放置されたままに

なっている（Fig．３A，B）．なお，事故から１年半

たっても放射線量が低下しないため，２０１２年８月に，

この地域にバリケードが設置されて全面立ち入り禁止

区域になった．試料採取などの目的でも入ることはで

きない．福島第一原発から３０km以遠の場所で群を抜

いて線量が高いところは，浪江町津島，同町赤宇木そ

して飯舘村長泥である．２０１１年３月１５日夕方から飯舘

村に降りはじめた雪や雨と一緒に放射性物質も地上に

降ったと考えられる．

Fig. 1. Possessed condition of plutonium (Pu) and Strontium (Sr) within 80km from Fukushima No
1 NPP in Fukushima Prefecture, Japan Sea coast (After Ministry of Education, Culture,
Sports, Science and Technology, 2011 Oct.).
◎ ; The sample was collected from Nagadoro, Iitate Village, Fukushima.

図１．福島第一原子力発電事故後の８０km圏内のプルトニウムとストロンチウムの汚染地図
◎；試料採取地点（福島県飯舘村長泥）（文部科学省，２０１１改編）
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長泥の水田土壌の表層は現地で計数率が１４，０００cpm

あり，深さ１５cmでは２，５００cpm，水たまりの部分は

１７，０００cpmと高濃度に放射能で汚染されている．研

究試料は，３本のパイプで土壌を乱さずに採取した

（Fig．３C，D）．なお，この地域の空間線量や放射能

除染の実証実験結果についてはすでに報告した（田崎

ほか，２０１１：田崎，２０１１）．採取した試料は実験室の鉛

の箱の中で，再度，深さ方向の放射線量を下記に述べ

る計測器で計測した．この表層のCs-１３４は４２，０００

Bq/kg，Cs-１３７は５０，０００Bq/kg（２０１１年９月１６日分

析）であり，その１０ヵ月後の２０１２年７月３日の分析結

果でも大きな変化は認められなく，Cs-１３７はむし

ろ，５９，０００Bq/kg と増加していた（Table１）．

長泥の水田土壌における深度別放射線量の計測結果

はTable１に示したとおりである．本研究には最も汚

染されている表層から約５cmまでの土壌を使用し

Fig. 2. Results of Strontium 89Sr and 90Sr analyses of possessed materials in Fukushima Prefecture. In this
study, sample was collected from Nagadoro, Iitate Village where is 33km from Fukushima No 1
NPP, indicating 89Sr-(22,000 Bq/m2) and 90Sr-(4,800 Bq/m2).
◎ ; The sample was collected from Nagadoro. (After Ministry of Education, Culture, Sports, Science
and Technology, 2011).

図２．福島第一原子力発電事故後の８０km圏内のストロンチウム８９と９０の汚染地図
◎；試料採取地点（福島県飯舘村長泥）８９Sr（２２，０００Bq/m２）と９０Sr（４，８００Bq/m２）．
（文部科学省，２０１１改編）
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Table 1. Depth profile and the radiation dosage of paddy soils at Nagadoro , Iitate , Fukushima, Japan ,
measured on 31st, May 2011.

表１．福島県飯舘村長泥の水田土壌の放射線量の深度分布（２０１１年５月３１日）

空間線量Atmospheric radiation dosage０．６２μSv/h

Depth TCS-１５１ TGS-１３６ Cs-１３４ Cs-１３７

（cm） （μSv/h） （cpm） （Bq/kg） （Bq/kg）

２．５mud １ ９６０ ４２，０００� �→４１，０００ ５０，０００� �→５９，０００
５ mud ０．７５ ８００

７．５mud ０．５ ４７０

１０ mud ０．４ ３６０

１２．５mud ０．３ ２９０

１５ sand ０．２ ２３０

２０ sand ０．１５ １３０

Cs analyzed on０９．１６．２０１and０７．０３．２０１２
２０１１年９月１６日－２０１２年７月３日Cs分析

Fig. 3. Field view of paddy soils at Nagadoro, Iitate Village, Fukushima, Japan, showing nobody live in this area because of
deliberate shelter zone (A), not allow rice plantation area with high weeds on 14th Dec. 2011 (B), collected samples
on the surface of paddy field (C) and measuring radioactivity (D), indicating 1-0.75μSv/h and 960-800 cpm within 5
cm in depth.

図３．福島県飯舘村長泥の試料採取地点の環境（２０１１年１２月１４日）
A：立ち入り禁止の避難地区，B：耕作禁止で雑草が生い茂った水田，C：放射能測定用のコアサンプル採取，
D：深さ０－５cmの放射線量は１－０．７５μSv/h と９６０－８００cpm
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Table 2. Elemental analysis of paddy soils in Fukushima. The radioactive polluted paddy soils were collected from
Nagadoro and Baba in Fukushima, compared with clean paddy soils in Kanazawa, Ishikawa, Japan. ED-XRF,
Ge and Si semiconductor detectors were used for analysis of radionuclide.

表２．福島県飯舘村長泥と石川県金沢市の水田土壌の定量化学分析結果：
エネルギー分散型蛍光 X線分析とゲルマニウムおよびシリコン半導体検出器を用いた放射性核種の定量分析結果

ED-XRF analyses on６th July２０１２
Ａ エネルギー分散型蛍光X線分析

Element
No.１wt（%）
Nagadoro

No.２wt（％）
Nagadoro（cultivated）

No.３wt（％）
Kanazawa City

Na １．２２ １．０３ １．８６

Mg ０．９２４ ０．９４５ １．４４

Al ２０．０ １９．４ ２１．０

Si ５２．２ ４９．２ ５３．１

P ０．２９４ １．９３ ０．３６８

S ０．２１５ ０．２７６ ０．１２１

K ４．４４ ５．３０ ４．２７

Ca ３．９６ ３．５０ ２．０７

Ti ０．９４８ ０．９７６ ０．９８８

Mn ０．１１９ ０．１１１ ０．１５７

Fe ６．０６ ６．０４ ９．０７

Sn － － －

Ba － － ０．１０８

W １．２３ ０．４４２ －

Cl － － ０．０４７

Cr ０．０４４ ０．０４８ ０．０２７

Co ０．０５２ ０．０３１ －

Ni － － ０．０６３

Cu － － ０．０５８

Zn ０．０２３ ０．０２３ ０．０２３

Rb ０．０２４ ０．０２２ ０．０２４

Sr ０．０４４ ０．０３８ ０．０５７

Zr ０．０７４ ０．０７２ ０．０３１

Pb － － ０．０５０

Heated６００℃ wt（％） ８．２ １０．６ ５．３

－；not detected

Cs quantitative analyses of paddy soils using a Ge semiconductor detector
Ｂ ゲルマニウム半導体検出器による水田土壌のセシウムの定量分析

Cs No.１ Nagadoro No.２ Nagadoro（cultivated） No.３ Kanazawa City Analitical date

Cs-1３４（Bq/kg dried） ４１，０００ ４７，０００ ３rd July２０１２

Cs-１３４（Bq/kg dried） ４２，０００ not detected １６th Sep.２０１１

Cs-１３７（Bq/kg dried） ５９，０００ ６８，０００ ３rd July ２０１２

Cs-１３７（Bq/kg dried） ５０，０００ not detected １６th Sep.２０１１

Sr-８９（Bq/m２）＊ ２２，０００ １４th June２０１１

Sr-９０（Bq/m２）＊ ４，８００ １４th June２０１１

＊Analized by Ministry of Education, Culture, Sports, Science and Technology

Pu quantitative analyses of paddy soils using a Si semiconductor detector
Ｃ シリコン半導体検出器による水田土壌のプルトニウムの定量分析（１５th April２０１３）

Pu
No.１ Nagadoro
（Bq/kg dried）

No.２ Nagadoro（cultivated）
（Bq/kg dried）

Baba（with rainwater）
（Bq/kg dried）

Pu-２３９＋Pu-２４０ ０．０２７±０．００５ ０．０３１±０．００７ ０．２８３±０．０１８

Pu-238 ＜０．０１ ＜０．０１ ＜０．０１

chemical yield（％） ５３ ２９ ４４

― 40 ―

ｖｅｒ／化石研究会会誌　ＰＤＦ化／１３０８０１１２　化石研究会誌４６巻１号／本文／０６　３５‐５７　原著　４ｃ  2013.09.



た．その土壌の放射線量は，２０１１年５月３１日時点で

８００－９６０cpmであり，長泥の水田土壌を採取した地

点での空間線量率は０．６２μSv/h であった．

放射性セシウム１３４と放射性セシウム１３７はそれぞれ

２０１１．０９．１６．時点で ４２，０００（Bq/Kg乾土）

５０，０００（Bq/Kg乾土）

２０１２．０７．０３．時点で ４１，０００（Bq/Kg乾土）

５９，０００（Bq/Kg乾土）

である（Table２B，No．１）．

１）放射線量の測定について
本研究に用いた放射線測定器はAloka GMサーベ

イメータTGS－１３６（cpm）およびTCS-１５１（μSv/h）

の２つである．TGS-１３６は計数率をメータで，計数率

および積算計数をデジタルで表示できる β（γ）線用
GMサーベイメータである．検出器に大面積端窓形有

機GM管を使用し，微量の β線を効率よく測定でき
るが，α線と γ線にも感度がある．また，観測結果を
計算式によって Sv単位に変換することができ，表面

汚染測定用として福島第一原発事故でも使用された放

射線測定機器の一つである．本研究では，金沢大学

RI センターにおいて，絶対値（１３７Cs 線量率校正線

源；γ 線のみ）と（１３７Cs 線源 Amersham ; β 線＋γ
線）を用いて校正した．なお，１０００cpm は１．５２

μSv/h に相当し，２－３割の誤差がある．TCS-１５１

（μSv/h）は γ線のみを検出する．

２）γ線スペクトルロメトリーによる放射性核種の同
定
土壌試料の放射能測定は北陸環境科学研究所（福井

県福井市）および大和環境分析センター（石川県金沢

市）に設置してあるゲルマニウム半導体検出器を用い

てガンマ線スペクトロメトリーを行い，ヨウ素１３１，

放射性セシウム１３４，放射性セシウム１３７の３核種を分

析した．なお，半減期の短いヨウ素１３１は２０１１年９月

の測定時点で未検出であった（Table２B）．

また，２０１２年６月２８日にカナモリ技販株式会社（富

山県高岡市）に設置してあるNaI（T１）シンチレー

ションスペクトロメータ（日立アロカメヂカル社製）

CAN-OSP-NaI により放射性セシウム１３４，放射性セ

シウム１３７の２核種を分析した．

なお，放射性セシウム１３７は半減期３０．０年で β線と
γ線を出してバリウム１３７に崩壊する．放射性ストロ
ンチウム９０は半減期２８．８年で β線を出してイットリ
ウム９０からジルコニウム９０に崩壊する．放射性ストロ

ンチウム８９は半減期５０．５日で β線を出して崩壊す
る．

一方，放射性ストロンチウム９０の分析方法は，試料

の前処理後，スカベンジング操作を行い，ろ液を２週

間放置してイットリウム９０を十分に生成させる必要が

Table 3. Quantitative radiation dosages of citrus in Fukushima using Ge semiconductor detector and CsI.

表３．福島県のかんきつ類の放射線量測定

２０１３年２月２３日採取 単位Bq/kg

採取場所と試料 測定部分

放射性核種 測定時間 スペクトルグラフ

I-１３１ Cs-１３４ Cs-１３７ K-４０ （秒）
測定
方法

福島県のユズ

全部 ND ２６２．３ ５０５ ND ３００ GM Sm-１５３；３４１cps Ru-９７；１１７cps

可食部のみ ND １９１ ３７６．５ ２０６．３ ４０００ GM
Br-８２，As-７６，I-１３０，I-１３３，
Ba-１４０，Sb-１２２；１０９cps

果肉部分 １２１１±０５６ １±５９３ ７２５８ CsI

皮・種など １３４２±６１５ １±５１２ ９２ CsI

福島県の夏みかん

全部 ND ５４ １１０．７ ND ３００ GM
Zn-６９m；１６cps Te-１３２，Ru-９７，
２４cps

可食部のみ ND ３９．６ ８０．７ LTD ４０００ GM
Hf-１８０，Ru-９７，Te-１３２，Ge-７７，
Xe-１３３ｍ；７８cps

果肉部分 ２１８±１３１ １±８７７ ４１５１ CsI

皮・種など ２７４±１３０ ２０９±３７８ ４５０６ CsI

コントロール
愛媛産みかん

全部 ２±４ １±４９ １７２８００ CsI
Ag-１１０m，Ag-１１０，I-１３０，I-１３２，
５８６cps

コントロール
高知県安芸市のユズ

果肉部分 ３±８ １±８９ １８７４８５ CsI

皮・種など １±６ １±６９ ８６５７４ CsI

ND；Not Detected，LTD；定量下限値未満

※GE＝CAMBERRA社製 ゲルマニウム半導体検出器（７５００SL）
※CsI＝Polimaster 社製 超高感度CsI シンチレーター 食品用ベクレルモニター（PM１７０４）
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ある．さらに，ミルキング操作をするため，分析日数

が約２ヶ月かかる（文部科学省，２００３）．現在，日本

ではストロンチウム９０の分析が出来る研究所や業者が

極めて限られている．さらに，測定結果が１，０００cpm

以上の場合，分析依頼しても受け付けてもらえない

ため，ストロンチウム９０のデータは，文部科学省

（２０１１b，２０１２）が発表したデータを引用した．

さらに，プルトニウム濃度は，土壌を１０５℃で乾燥

後，１回あたり乾燥細土から約１０gを分取して，化学

分離に供した．分取した試料を電気炉で加熱して有機

物を分解した後，硝酸を用いてプルトニウムを溶解

し，イオン交換法によりウランやトリウムから分離精

製して金属板に電着した．α線スペクトル測定装置で
電着した試料の α線スペクトルを測定してプルトニ
ウムの濃度を求めた（Table２C）．なお，化学回収率

を補正するため，Pu-２４２トレーサを予め分析試料に２０

mBq添加し，測定された放射能から回収率を求め

た．測定は，シリコン半導体検出器で約９４万秒（約１１

日）以上計測した．得られた α線スペクトルのそれ
ぞれの核種のエネルギーに対応するピークの計数率を

計算し，添加した Pu-２４２の放射能をもとにそれぞれ

の核種の放射能を求めた．

ユズの放射線量測定はCAMBERRA社製のゲルマ

ニウム半導体検出器（７５００SL）と Polimaster 社製の

超高感度CsI シンチレーター食品用ベクレルモニター

（PM１７０４）の両方を用いた（Table３）．

３）エネルギー分散型蛍光X線分析（ED-XRF）によ
る化学組成の分析法
土壌試料の化学組成の分析はエネルギー分散型蛍光

X線分析装置（ED-XRF）（日本電子製 JSM-３２０１，Rh-

Kα線源）を用いた．試料は乾燥させた後，乳鉢を用
いて粉砕し，マイラーフィルム（HORIBA社製 Cell

Window）の上に設置し，加速電圧３０kV，真空雰囲

気でファンダメンタルパラメータ（FP）―バルク法

により定性分析および半定量分析をおこなった．な

お，この方法で検出できるのはNaより質量の重い元

素であり，水素や有機物やガス成分を除いた値であ

る．検出限界はバイオマットや液体の蒸発乾固物のよ

うな有機材料では，Na, Mg, Al が１wt%，Si，P，S

は０．１wt%，Ca から Rhまでは０．００１wt%，PdからU

までは０．０１wt％である．また，含有するCl は X線管

球がRhでできているためピークが重なり検出できな

い（佐藤ほか，２０１０）．

４）鉱物の同定
福島県長泥の表層土壌はX線粉末回折分析

（Rigaku Rinto１２００；Cu Kα，４０kV，３０mA）を行

い，含有する鉱物および粘土鉱物組成を同定した．土

壌試料に水を少量加え，乳鉢でペースト状にして，ス

ライドグラスに，定方位に塗布した．粘土鉱物の同定

にはエチレングリコール処理をし，反射のシフトを検

討した．

５）走査型分析電子顕微鏡（SEM-EDX）による元素
濃度分布について
SEM-EDXの最大の利点は，全元素同時分析にあ

る．その特徴は，空間分解能が１nm（加速電圧１５kV

時），組成分析の対象元素はB～Am，局所領域およ

び平均的領域の元素濃度分析（定性・定量），元素の

分布の観察（面分析・線分析）が可能なことである．

エネルギー分解能は～１４０eVである．定量元素分析を

行うには，鉱物スタンダードを用いて，加速電圧や照

射電流などの定量条件を設定し，さらに ZAF補正

計算はコンピュータにより自動的になされ，分析結

果が算出される．例えば，黒雲母は SiO２，Al２O３，

Fe２O３，MgO，K２Oに富む鉱物であるが，K２Oの分析

精度を確認すると標準偏差は０．０３を下回っている．含

有量が１wt％を上回る元素については相対標準偏差

も比較的小さく，再現性も認められることから，実用

に耐えられると判断されている（川野ほか，２０１０）．

一方，高井ほか（２０１１）は日立製と日本電子製の３

種のエネルギー分散型X線分析装置を比較し，定

性・定量分析を行い分析精度の検証を行った．その結

果，EDX法のエネルギー分解能は１３０－１５０eV，検出

限界は０．３％，分析精度は濃度が１桁％の場合±０．３％

程度と推察している．定量分析に関しては，測定元素

や試料の形状，装置による分析条件の選択など不確定

な要素が多いものの０．１％以上の検出濃度であれば，

ある程度信頼の置ける精度で濃度が求められると考察

している．

SEM-EDXでは，試料に電子線を照射すると試料中

の元素の種類に応じて特性X線が発生する．その波

長もしくはエネルギーにより元素が同定できる．定量

分析は，X線の強度が元素の濃度とともに増加する原

理を利用する．精密度の点でエネルギー分散分析は，

湿式分析の精密度の中に収まり，ほとんど同程度の結

果が得られる（森，１９９２）．すなわち，元素濃度分布

写真は点の密度がその元素の濃度を表し，点の密度が

高いと含有量も高いことを示す．一方，含有元素が少

ない場合や微量の場合は，分析時間を長くしても点の

密度は低い．

カリウム，カルシウム，ケイ素などの主要元素濃度分布

はKα１線強度のスペクトルをプロットしており（例；
Fig．４－１１中の K Ka１，Ca Ka１，Fe Ka１，

Al Ka１，Si Ka１，P Ka１，S Ka１と表示），ストロ
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ンチウムなどの元素分布図は Lα１のスペクトルを
使用している（例；同図中の SrLa１，Cs La１，Ba

La１と表示）．さらに，Sr の特性X線スペクトルの

位置は Lα線が約１．８keV，Kα線が約１４．１keVであ
り，Csの Lα線は４．３keV，Lβ線は４．６keVである．
それぞれのエネルギー強度が異なるため，元素濃度分

布図 Figs．４，５，６，８，９には SrLa１，CsLa１，

SiKa１のように表示してある．

６）装置（HORIBA EMAX X-act）について
従来の検出器は電気的な雑音を減らすために，液体

窒素などで冷やされており，B～UのX線を同時に測

定できるタイプであったが，本研究で使用したエネル

ギー分散型X線分析装置（HORIBA EMAX X-act）

は液体窒素が不要で，かつ高速分析が可能であるた

め，定性・定量ともにマッピング時間が大幅に短縮さ

れた．素子面積は１０mm２，エネルギー分解能は１２９eV

（プレミアム），１３５eV（標準），測定元素範囲はBe

（B）－U，Puまで可能である（Table４）．しかし I，

Xe，Cs，Np，Puの元素の分析に関してはスタン

ダード試料と比較しておらず，定量計算に使用されて

いないピーク８．０２７，８．８８７，９．４１９，１１．１４０，１２．９０９

keVがあることから，これらについて正確な定量分

析はできないが，分析試料中のどこに，どんな元素が

相対的に存在しているかをマッピングすることは可能

である．

本装置は高いエネルギー分解能でマッピングが可能

であり，定量マッピングでは重なり合うピークを分離

することができる．例えば，Si と重なる Sr，Rb，P

などは定量分析ではゼロと表示され，指定元素の影響

を排除することができる（例えば，Fig．８－１１，

Table４）．さらに取り込んだスペクトルを元に，各

元素の理論値に基づいて，理論スペクトルを重ね合わ

せて表示する＜スペクトルオーバーレイ＞機能を持っ

ており，理論スペクトルとのずれ具合で定性結果の再

確認ができる．

また，ED-XRFや Ge または Si 半導体検出器など

の分析結果から，事前に知りえたサンプル情報により

マッピングを行うことができ，微小領域に偏在してい

る物質の所在を知ることが可能である（例えば

Fig．４－１１）．エレメントキャッチャーは測定スペク

トルではほとんど検出されない少量の元素でも，含有

の可能性がある場合はマップ上に表示される．従来は

判別が難しかった元素も正確な定量マッピングが可能

になり，予想外の元素の混入や微粒子が点在する場合

も検出し判別できる（堀場製作所，２０１０；Alam and

Mishra，２０１３）．

視野に対応した微小領域の化学組成分析をおこなう

ため，走査型電子顕微鏡（S-３４００N，HITACHI）に

エネルギー分散型HORIBA分光器を装着したもの

（SEM-EDX）を用いて，加速電圧１５kv，電流７０－８０

μA，分析時間１０００秒で元素濃度分布図およびスペク

トルを得た．また，微生物の細胞内部を観察するため

に，日本電子製の透過型電子顕微鏡（JEOL JEM-

２０００EX）を使用した．試料はカーボンテープの上に

載せ，白金パラジウムで蒸着した後に観察・分析を

行った．なお，Pt-Pd 蒸着の試料についても，P，Zr，

Y，Nbの元素マップでは微小領域に偏在している物

質の所在を知ることは可能である．

本研究では，観察・分析した試料は分析時間を１０００

秒と設定し，低倍率から高倍率まで画像をチェック

し，その中で物質の輪郭がはっきり出る範囲の倍率で

撮影した．

Table 4. Distribution of elements in organisms (diatoms, clays, earthworm, bacteria) in paddy soils and citrus in Fukushima, on 8th

January 2013, by SEM-EDX quantitative analysis.

表４．福島の水田土壌と生物の走査型分析電子顕微鏡による定量分析と元素分布（２０１３年１月８日測定）

元素

質 量 濃 度 ％

珪藻＋粘土 ミミズの分析地点 バクテリア ユズの皮

分析地点１ 分析地点２ 分析地点３ 体内の土 体内の土 表皮 分析地点１ 分析地点２ 分析地点３ 分析地点１ 分析地点２ 分析地点３

I L ０．０７ ０．２ ０．１７ ０ ０ ０ ０ ０ ０ ０．２２ ０ ０．４３

Cs L ０ ０ ０．１９ １．５７ １．１２ ０．５ ０．１１ ０ ０．１８ ０ ０．１ ０

Ba L ０．６４ ０．５３ ０．７１ ５．１４ ６．６１ ０．３ ０．３３ ０ ０ ０ ０ ０．５１

Nd L ０．０７ ０．１８ ０ ０ ０ ０ ０ ０．０４ ０．０５ １．１６ ０ ０

Th M １．７６ １．９４ １．６７ １５．３２ ８．９５ ５．０６ ０．６７ １．９６ １．８９ １３．２３ １６．５４ １４．７９

U M ０．０１ ０ ０．０８ ０ ０．０３ ０ ０．０１ ０．１８ ０．１６ ０ ０ ０

Np M １．０７ １．２８ １．０１ ９．８６ ８．６ ０．４８ ０ ０ ０．４５ １８．０９ １８．１１ １８．７５

Pu M ０．０２ ０．３９ ０ ０．８８ ６．３９ ０ ０ ０ ０ ６．８６ ６．１５ ４．９４

（Fig．８－１，２） （Fig．９－１，２） （Fig．１０－１，２） （Fig．１１－１，２）
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３．結果
１）長泥水田土壌のED-XRF による化学分析結果
放射能汚染した福島県相馬郡飯舘村長泥の水田土壌

を蛍光X線分析により分析した（Table２A，No

１，２）．また，清浄な水田土壌として石川県金沢市の

試料も比較のために分析した（No．３）．長泥の試料

は２０１２年７月６日の時点でアルミニウム（２０．０

wt％），ケイ素（５２．２wt％），カリウム（４．４４

wt％），カルシウム（３．９６wt％）を主成分とし，チタ

ン（０．９５wt％）と鉄（６．０６wt％）も含まれていた．

さらに，微量元素として亜鉛（０．０２３wt％），ルビジ

ウム（０．０２４wt％），ストロンチウム（０．０４４wt％），

ジルコニウム（０．０７４wt％）が検出された（No．１）．

これらは放射性核種と安定同位体の総合した値と考え

られる．

一方，微生物を液肥料で６ヶ月間培養した水田土壌

の化学組成は，栄養素である P（１．９３wt％）とK

（５．３０wt％）の増加が顕著であり，６００℃で過熱し減

量した割合（強熱減量）も１０．６wt％と増加していた

（No．２）．なお，この微生物培養データの詳細につ

いては次報にゆずる．

さらに，放射能汚染されていない石川県金沢市俵町

の水田土壌の化学組成は，高濃度に汚染された福島県

相馬郡飯舘村長泥の水田土壌と比較し，カルシウムが

Fig . 4. Elemental content maps of paddy soils collected from Nagadoro , Iitate Village , Fukushima, Japan , showing high
concentration of the most major element associated with traces of Cs La 1 and Ba La 1, using Scanning Electron
Microscopy equipped with Energy Dispersive Analyzer (SEM-EDX). Diatoms species can be seen at the upper right
corner indicate high Sr La 1, Si Ka 1, P Ka 1, and S Ka 1 concentration.

図４．福島県飯舘村長泥の水田土壌中の珪藻（右上角，→）と粘土粒子の元素濃度分布写真
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半分で２．０７wt％，鉄が多く９．０７wt％，バリウムが

０．１０８wt％検出された．コバルトは未検出，ストロン

チウムは０．０５７wt％，ジルコニウムは半分以下の

０．０３１wt％であった（Table２A，No．３）．なお，

ED-XRFによる分析では，No．１，２，３のいずれの試

料でもヨウ素やセシウムは未検出であった．

２）放射線量の測定結果
本研究の調査地である福島県飯舘村長泥は福島第一

原発の北西３３kmにあり，文部科学省（２０１１b，

２０１２）が公表した汚染地図からも明らかなように，プ

ルトニウムおよびストロンチウム８９とストロンチウム

９０により高濃度に汚染されている（Figs．１，２◎）．

この汚染地図は，著者らが石川県金沢市から福島県南

相馬市原町区までカーボーンで測定した空間線量の地

図とも一致する（田崎ほか，２０１１）．

一方，比較のために放射能汚染されていない石川県

金沢市俵町の水田土壌（Table２B，No．３）の分析

も行った．その水田土壌の表層は２０１１年９月１６日に採

取した時点で，空間線量が６０cpm（０．０５μSv/h）であ

り，ヨウ素１３１，放射性セシウム１３４と放射性セシウ

ム１３７はいずれも不検出であった（Table２B，

No．３）．

Si 半導体検出器を用いて長泥と馬場の水田土壌試

料中のプルトニウムの定量分析を行った結果を表２

（Table２C）に示した．長泥の水田土壌（No．１），

Fig . 5. Elemental content maps of paddy soils collected from Nagadoro , Iitate Village , Fukushima, Japan , showing high
concentration of the most major element associated with Cs La 1 and Ba La 1, using SEM-EDX. Microorganism species
can be seen (centre) indicate high K, Ca, Sr, Fe, Si, P, and S concentration, covering with clay particles.

図５．福島県飯舘村長泥の水田土壌中の微生物（中央）と粘土粒子の元素濃度分布写真
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長泥の水田土壌を微生物培養した試料（No．２），馬

場の水田土壌に雨水を入れて自然培養した試料の収率

は２９－５３％であり，２３９Pu＋２４０Pu は０．０２７－０．２８３

Bq/kg（乾燥土）といずれも１Bq/kg 以下であっ

た．また，２３８Pu はいずれの試料においても未検出で

あった．本試料の２３９Pu＋２４０Pu の値は長泥よりも馬場

の試料のほうが約９倍高い．また，微生物培養実験試

料（No．２）も若干高いが，これについては別報で詳

細に述べる．

なお，福島の原発事故の影響があれば２３８Puが検出

されることから，これらの結果は通常の核実験レベル

の値といえる．しかし，Fig．１に示した文部科学省

（２０１１）のデータによれば２３８Pu と２３９Pu＋２４０Pu の双方

が検出されたのは北西方向の５ヶ所であったことを考

えると，Puは場所によりかなり局在していることが

示唆される（Fig．１■，●）．

福島県のかんきつ類（ユズと夏みかん）についてゲ

ルマニウム半導体検出器および超高感度CsI シンチ

レーターで I-１３１，Cs-１３４，Cs-１３７，K-４０の測定結果を

Table３に示した．なお，試料は全体，可食部，果肉

部分，皮・種に分離して測定を行った．ヨウ素は２０１３

年２月２３日時点で未検出であった．福島のユズは夏み

かんと比べ，Cs-１３４，Cs-１３７が約５倍高い．コント

ロールの愛媛県と高知県のみかんやユズと比較する

と，Cs-１３４，Cs-１３７は約１３０－２５０倍高く，K-４０は全体

で２００倍高い．

３）走査型および透過型電子顕微鏡観察
放射能汚染された福島県相馬郡飯舘村長泥および南

相馬市原町区馬場地区の表層水田土壌中には，大量の

粘土鉱物と鉱物粒子が認められた．また，その中には

様々な淡水藻類が認められ，Closterium acerosum，

Cosmarium portianum，Euglena viridis などが顕著で

あった．さらに，形態からクチビル珪藻，イタ珪藻と

思われる様々な珪藻とともに球菌，桿菌などのバクテ

リアもコロニーを形成して生息していた．これらのほ

とんどの微生物は一部または全体が粘土粒子に覆われ

ている．長泥の水田土壌について，透過型電子顕微鏡

で観察を行うと，さらに数ミクロンのバクテリアが顕

著に観察され，コントラストのほとんどない透明の微

生物細胞に混じって，細胞内や細胞壁周辺に粘土粒子

を取り込み，または，付着している様子が観察される

（Fig．６）．バクテリア細胞の周囲は一般に粘着物質

で覆われているため微細な粒子が付着しやすい．

XRD分析で認められた石英，長石類，ギブサイトな

どの鉱物粒子も走査型電子顕微鏡により明瞭な輪郭と

平滑な表面をもつ形態からその存在が確認された．

４）走査型分析電子顕微鏡による元素濃度分布図
（SEM-EDX）
放射能汚染された相馬郡飯舘村長泥の水田土壌の観

察・分析結果を元素濃度分布写真で示す（Fig．４－

５）．スケールは７０μm，４０μm，１００μmと異なって

いるが，物質の輪郭にそってK Ka１，Ca Ka１，

Sr La１，Cs La１，Ba La１，Fe Ka１，Al Ka１，

Si Ka１，P Ka１，S Ka１の濃度分布が明らかであ

る．粘土や鉱物は，珪藻や糸状の微生物を覆うように

存在しその主要元素であるケイ素，アルミニウム，

Fig. 6. Filamentous bacterium can be seen in the paddy soils collected from Nagadoro, Iitate Village, Fukushima, Japan, showing
granular clays both of inside and outside of the cell, using Transmission Electron Microscopy (TEM).

図６．福島県飯舘村長泥の水田土壌中の微生物の透過型電子顕微鏡写真（細胞の内外に粘土粒子が認められる）
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鉄，カリウム，カルシウムが顕著である．また，珪藻

や微生物の主要成分であるリンとイオウの輪郭が明瞭

に出ている（Figs．４，５）．なお，バックグラウンド

にみられるカリウム，カルシウム，リン，イオウは，

土壌試料を水に分散させた時に溶出し，カーボンテー

プの表面で乾燥した成分である．なお，ストロンチウ

ム，アルミニウム，ケイ素の溶出は認められない．

一方，ストロンチウムは鉱物や微生物中の主要成分

ではないが，カルシウムを多く含む炭酸塩鉱物中には

相当量含まれている．同様に，カリウムを多く含む物

質中にはセシウムが多く取り込まれることも言われて

いるが，その比率については不明である．本研究試料

において，カルシウムは（３．９６wt％），ストロンチウ

ムは（０．０４４wt％）ふくまれている．本来，粘土や微

生物には主要成分ではないストロンチウムの濃度分布

が SEM-EDXでは非常に明瞭である．また，部分的

にストロンチウムが高濃度に濃集している部分も認め

られる．例えば，Fig．４の珪藻（→）の先端には，

Sr La１の分布図中央に濃集した微粒子が存在する．

バリウムは少量ながら粘土や微生物の輪郭にそって分

布している．さらに，セシウムは，ED-XRFでは検

出されなかったが，SEM-EDXによる元素濃度分布図

において，物質の輪郭は明瞭ではないが，明らかに広

範囲で確認された．なお，ED-XRFによる分析では

カリウムが４．４４wt％含まれており，SEM-EDXでも

明瞭な輪郭を示している．

放射能汚染されていない清浄な環境にある石川県金

沢市俵町の水田土壌の元素濃度分布写真を示す

Fig. 7. Elemental content maps of paddy soils collected from clean Kanazawa City, Ishikawa, Japan, showing neither Cs La 1
nor Ba La 1. The clean diatom without clays showed high concentration of Sr, Si and P concentration, no covering any
clay on the surface.

図７．石川県金沢市の清浄な水田土壌中の珪藻の元素濃度分布写真
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（Fig．７）．典型的な淡水性の珪藻はケイ素，ストロ

ンチウム，ジルコニウム，リンを濃集しており，カリ

ウム，カルシウムは少ない．さらに，珪藻および周囲

の粘土にもセシウムとバリウムはほとんど検出されな

かった．

５）SEM-EDXによる定量分析と放射線量測定
福島県南相馬市原町区馬場の水田土壌と生物（珪

藻，ミミズ，バクテリア，ユズの皮）の走査型分析電

子顕微鏡による８元素の定量分析結果をTable４にま

とめた．各試料の３つの分析地点について記述し比

８－１

８－２

Fig . 8. Scanning electron micrographs and spectrum of diatom (8 -1 ) and elemental content maps ( 8 - 2 ) , showing high
concentration of Si Ka 1 and Zr La 1, associated with located Al Ka 1, K Ka 1, Ba La 1, Np Ma and Pu Ma in clay grain.

図８．SEM-EDX定量分析した珪藻と粘土粒子のスペクトル（８－１）と元素濃度分布図（８－２）
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較・検討した．

水田土壌表面の SEM-EDX定量分析結果を図８－

１，２に示した．粘土粒子に埋まった珪藻についての

１４元素を指定したマップ（Fig．８－２）とそのスペク

トルおよび質量濃度（％）の定量分析結果を示した

（Fig．８－１，Table４）．元素濃度分布図からはケ

イ素とジルコニウムが珪藻と粘土に高い集積があるこ

とを示している．アルミニウム，カリウム，バリウ

ム，ネプツニウム，プルトニウムはミクロンレベルの

鉱物粒子として局在している．アルミニウムは粘土の

部分に分布しているが，ケイ素は珪藻部分に集積して

いる．右上の粘土粒子にはアルミニウム，カリウム，

ネプツニウム，プルトニウムがいっしょに局在してい

るが，左下の粘土粒子にはバリウムのみが認められ

る．

ED-XRF定量分析結果（Table２）はルビジウム

（０．０２４wt％）・ストロンチウム（０．０４４wt％）およ

びリン（０．２９４wt％）の含有を示している．従って，

SEM-EDX定量分析結果はピークの重なりがない

ILa１，BaLa１，ThMa１，UMa１，NpMa，PuMa

の微量の存在を示している（Fig．８－２）．珪藻と粘

土の分析地点１からは，放射性核種と安定同位体の両

者が混合していると考えられるヨウ素（０．０７％），バ

リウム（０．６４％），ネオジム（０．０７％），トリウム

９－１

９－２

Fig. 9. Scanning electron micrographs and spectrum of inside earthworm (9-1) and elemental content maps (9-2),
showing high concentration of Sr La 1, associated with located Ba La 1, Np Ma and Pu Ma in clay grain.

図９．定量分析したミミズの体内の走査型電子顕微鏡写真とスペクトル（９－１）と元素濃度分布図（９－２）
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１０－１

１０－２

Fig. 10. Scanning electron micrographs and spectrum of bacterial cell in the paddy soils (10-1) and elemental content
maps (10-2), showing high concentration of O Ka 1, P Ka 1, and Fe Ka 1,associated with traces of Zr La 1
and Nb La 1.

図１０．定量分析した水田土壌表面のバクテリアの細胞の走査型電子顕微鏡写真とスペクトル（１０－１）と元素濃度分布
図（１０－２）

― 50 ―

ｖｅｒ／化石研究会会誌　ＰＤＦ化／１３０８０１１２　化石研究会誌４６巻１号／本文／０６　３５‐５７　原著　４ｃ  2013.09.



１１－１

１１－２

Fig. 11. Scanning electron micrographs of skin on the surface of citrus (11-1) and elemental content maps (11-2), showing
high concentration of P Ka 1, Zr La 1 and Nb La 1 with small amount of Y La 1, Al Ka 1, Si La 1, K Ka 1, Rb La 1,
Sr La 1, Np Ma and Pu Ma were located.

図１１．定量分析したユズの皮の走査型電子顕微鏡写真とスペクトル（１１－１）と元素濃度分布図（１１－２）
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（１．７６％），ウラン（０．０１％），ネプツニウム

（１．０７％），プルトニウム（０．０２％）が検出されたこ

とを示した（Table４）．

同様に，珪藻と粘土の他の定量分析地点２および３

からもヨウ素（０．２％，０．１７％），セシウム（０．１９％），

バリウム（０．５３％，０．７１％），ネオジム（０．１８％），ト

リウム（１．９４％，１．６７％），ウラン（０．０８％），ネプツ

ニウム（１．２８％，１．０１％），プルトニウム（０．３９％）

がほぼ類似した含有量を示した（Table４）．

さらに，馬場の水田土壌中に生息していたミミズの

体内の土と表皮について，定量分析した結果を示した

（Fig．９－１，２，Table４）．ミミズの体内の土には

微細な粘土粒子とともに有機物質が認められた．元素

濃度分布図からは特にストロンチウムの集積が顕著に

認められ，バリウム，ネプツニウム，プルトニウムは

局在していた．指定した８元素のうちバリウムの含有

量は５．１４－６．６１％，ネプツニウムの含有量は８．６－

９．８６％，プルトニウムの含有量は０．８８－６．３９％であ

る．一方，ミミズの表皮の放射性核種Cs La１，

Ba La１，Th Ma１，Np Ma，Pu Ma は非常に少な

く，珪藻＋粘土に数倍多く認められた（Table４）．

また，ミミズの体内の土には多量の安定同位体＋放射

性核種（Cs，Ba，Th，Np，Pu）が検出され，生物

濃縮の可能性を示唆している．

水田表面に生成したバイオマット中のバクテリア

（鉄バクテリア）の SEM-EDXによる定量分析結果

を（Fig．１０－１，２，Table４）に示した．直径１－

２μm，長さ数十ミクロンの微生物が大量に存在し，

その細胞表面には微粒子が付着している．その周囲に

は粘土粒子のほか拍子木状の物質が観察される．その

微生物の元素濃度分布図は酸素，リン，鉄の集積が認

められ，微量のケイ素，カルシウム，ストロンチウム

が存在する．しかし，微生物の炭素の含有量は周囲の

物質と比較して低い．バクテリアの分析地点１，２，３

の放射性核種のうちU Mのみが０．０１－０．１８％認めら

れるが，他の元素は珪藻，ミミズ，ユズと比較し，一

桁低い（Table４）．

福島県南相馬市のユズの皮の SEM-EDXによる定

量分析結果を（Fig．１１－１，２，Table４）に示し

た．皮の表面は凹凸が多く，気孔や微生物が認めら

れ，リン，ジルコニウム，ネオジウムの存在が顕著で

ある．また，左下角にはアルミニウム，ケイ素，鉛，

ストロンチウムを持つ粒子が偏在している．写真中央

にはカリウム，ネプツニウム，プルトニウムを持つ微

細粒子が局在していた．

ユズの皮の分析地点１，２，３の放射性核種

Th Ma １が１３．２３－１６．５４％，Np M が１８．０９－

１８．７５％，Pu Mが４．９４－６．８６％であり，珪藻，ミミ

ズ，バクテリアと比較し，一桁高い値を示している

（Table４）．

６）長泥水田土壌の鉱物組成
福島県相馬郡飯舘村長泥の水田土壌のX線粉末回

折分析（XRD）は粘土鉱物の反射（１４．１９Å，９．９２

Å，７．１５Å）からスメクタイト，緑泥石，イライトな

どの雲母類粘土鉱物，多量のカオリン鉱物の存在を示

した．また，ギブサイト（４．８２Å），石英（３．３３Å），

長石（３．１７９Å）の鉱物も含んでいる．なお，エチレ

ングリコール処理により１４Åの反射は１４．５Åに移動し

たのでスメクタイトと同定した．

７）安定同位体と放射性核種の定性・定量分析法で得
た結果
文部科学省（２０１１b，２０１２）が公表した放射性セシ

ウム，ストロンチウム，プルトニウムの分析データと

汚染地図をもとに，調査地点を決め，野外の空間線量

をまず測定した．次に，放射能汚染した水田土壌中に

生息する生物・微生物の状態を知るために７種類の分

析方法を試みた（Table５）．福島の原発事故により

放出した人工放射性核種がどのような状態で存在し分

布しているのかを野外調査・測定と実験室での化学分

析・ミクロンレベルでの観察を行った．今回の原発事

Table 5. Quantitative analytical methods of radioactive contaminated soils in Fukushima.

表５．放射能汚染された福島の水田土壌の定量化学分析法とその結果

Methods 安定同位元素 放射性核種 参 考

Aloka GM survey meter TGS-１３６ ◎ 空間線量，鉛の箱内で土壌の測定（本研究）

ED-XRF analysis ◎ ◎ I，Cs，Uなど微量のため検出せず（本研究）

Ge semiconductore detector and CsI ◎ I-１３１，Cs-１３４，Cs-１３７，K-４０，（本研究）

Ge semiconductore detector ◎ Sr-８９，Sr-９０，Pu地図（文部科学省，２０１１）

Si semiconductore detector ◎ Pu-２３８，Pu-２３９＋Pu２４０（本研究）

SEM-EDX quantitative analysis ◎ ◎ IL，Cs L，Ba L，Nd L，Th M，U M，Np M，Pu M（本研究）

SEM-EDX elemental content map ◎ ◎ 安定同位元素＋放射線核種の合併元素濃度分布図（本研究）
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故により放出した１７種類の放射性核種が文部科学省に

より報告されているが，本研究により，ヨウ素，セシ

ウム，ストロンチウム，プルトニウムについて定性お

よび定量分析と濃度分布図を明らかにした．これらの

分析方法は一長一短あり，二重三重にクロスチェック

をする必要があった．

４．議論
１）放射性核種のセシウムの分析結果
２０１１年９月１６日の時点で飯館村長泥および金沢市の

土壌試料からはヨウ素１３１は不検出であった．長泥の

水田土壌は稲の栽培実験後２０１１年９月１６日の時点で放

射性セシウム１３４が４２，０００Bq/kg，放射性セシウム１３７

が５０，０００Bq/kg であった（Table２B）．また，２０１２年

７月３日の時点でも，セシウム１３４およびセシウム１３７

ともほぼ同じ放射能濃度であった．同じ場所の同じ水

田表層の試料であるが，セシウム１３４の半減期は比較

的短いため，理論的には６０％程度に減少しているとも

思えるが，本研究結果はほぼ同じであった．

なお，ヨウ素１３１の放射能は２０１１年６月以降無視

できる．セシウム１３７の物理学的半減期は３０．０４年，生

物学的半減期（滞留半減時間）が７０日，実効半減

期（滞留半減期時間）が７０日であるといわれている

（野口，２０１１a，b；浅見，２０１１）．しかし，水田土壌

中の放射性セシウム１３７の半減期（滞留半減時間）は

９－２４年，畑作土壌中の放射性セシウム１３７の半減期

（滞留半減時間）は８－２６年と実効半減期や生物学

的半減期に大きな幅があることが報告されている

（Kamamura et al .,２００５）．放射性セシウムの分析方

法は確立されているとはいえ，物理的，生物的，実効

半減期が各々異なる環境とメカニズムの解明が望まれ

る．

一方，ストロンチウム８９が検出された土壌試料につ

いて，セシウム１３７に対するストロンチウム８９の沈着

量の比率について計算したところ，５．６x１０－４－１．９x

１０－１（平均：９．８x１０－３）と大きくばらついていた．す

なわち，放射性ストロンチウムおよび放射性セシウム

の沈着量の分布は一様ではないことが確認された（文

部科学省，２０１１b）．

なお，本研究地域である長泥周辺のストロンチウム

８９／９０の比が原発周辺よりも，２２，０００／４，８００Bq/m２

と一番高い値を示している（Fig．２◎印）．福島第一

原発に一番近い浪江町ではストロンチウム８９／９０の比

が１７，０００／５，７００Bq/m２であった．放射性ストロンチ

ウムの分析法は非常にむずかしく，かつ長時間を要す

ることからも，今後さらなる分析法を検討する必要が

ある．

２）迅速に検出でき，かつ，視覚的に捕らえられる分
析法
東日本大震災から１年半以上たった今日でも，福島

第一原発から３３km離れた福島県相馬郡飯舘村長泥に

は，水田土壌の表面に付着した半減期の長い放射性セ

シウムが高濃度に集積しており，２０１２年８月にこの地

域は立ち入り禁止区域になった．

また，２０１２年７月２４日には，福島第一原発事故後に

大気中に放出された放射性ストロンチウム９０の降下量

が福島県，宮城県以外の１０都県で初めて公表された

（文部科学省，２０１２）．文部科学省は２０１１年６月に土

壌を採取し，福島第一原発から放出されたストロンチ

ウム８９と９０の測定結果について公表した（文部科学

省，２０１１b）．ストロンチウム８９は半減期が５０．５３日

（ストロンチウム９０は半減期が２８．８年）であることか

ら，調査地においてストロンチウム８９が検出されてい

る箇所は，今回の事故により新たにストロンチウム８９

が沈着したものと考えられる．Figs．１，２の地図によ

れば，３０km圏外である福島県飯舘村でストロンチウ

ム８９／ストロンチウム９０の沈着量は，１，９００／

３９０，２，１００／５００，２，１００／５３０，２，３００／７００，２，８００／

７００Bq/m２を示した．ストロンチウム８９，９０が検出さ

れた土壌試料について，ストロンチウム９０に対するス

トロンチウム８９の沈着量の比率を計算したとこ

ろ，１．９－６．５（平均４．０）であり，概ね両核種の比率

は一定であった（文部科学省，２０１１b）．茨城県でも

放射性ストロンチウム９０が６Bq/m２と最高の値を示し

た．しかし，放射性ストロンチウムが身体に影響を及

ぼす基準値は設定されていない．

本研究では放射能汚染土壌の放射線量測定およびゲ

ルマニウム半導体検出器を用いたガンマ線スペクトロ

メトリーによる核種分析法に加え，エネルギー分散型

走査型電子顕微鏡を用いて，放射能汚染された土壌中

の粘土鉱物・微生物の微細形態と（放射性核種を含

む）元素濃度分布を付加的情報として用いることに

よって，放射性核種と安定同位体の有無や量の多少が

ミクロンオーダーの分布で定性的に推定できる可能性

を示した．

特に，SEM-EDXによる全元素同時分析結果である

総濃度の分布図は，より迅速・簡便に特徴のある元素

の有無を視覚的に捕らえる上で有益である．放射線量

の多少を知るだけではなく，SEM-EDXはどの元素が

どこに濃集し，どの様に点在し，どのくらい存在する

のかを詳細に知ることが出来る．ED-XRFで未検出

のセシウムも SEM-EDXによる濃度分布図では，福

島県の汚染土壌と石川県の清浄な土壌とでは顕著な差

を示した．今後，放射性セシウムか安定同位体セシウ

ムかの区別およびセシウムとよく似た挙動を示すカリ
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ウムとの相関関係を知ることが必要である．今後，汚

染された場所に生育するワラビ，ゼンマイなどのシダ

植物，コケ，キノコ，水稲など他の植物と比べてセシ

ウムを多く取り込む傾向があるものについて詳細な分

析と観察をおこなうことで，食生活への安全性を向上

させることも可能である．

さらに，セシウムについても，石川県金沢市俵町の

土壌の元素濃度分布写真ではセシウムが観察できな

かった．一方，福島県飯舘村長泥の水田土壌は花崗岩

の風化により，長石類が粘土化し，K（４．４４wt％）が

含まれているが，石川県金沢市の水田土壌は戸室火山

の風化産物の粘土であり，ほぼ同量のK（４．２７wt

％）を含んでいる．従って，長泥の水田土壌の SEM-

EDXによる元素濃度分布写真で観察された微量のセ

シウムの存在とバリウムの存在および相関関係は，今

後検討しなければならない課題である．

本研究は放射能測定結果とED-XRFおよび SEM-

EDXを併用して，放射能汚染された土壌の微細形態

と放射性核種を含む総元素濃度分布を視覚的に明らか

にした．短時間で放射性核種と安定同位体の有無や量

の多少が判定できるこの方法とゲルマニウムおよびシ

リコン半導体検出器を用いた放射性核種分析法を併用

することで，さらに環境・人体・食物連鎖の程度を判

定することが可能である．

３）微生物や粘土鉱物に集積している元素
福島第一原発事故により発生した放射性セシウム

１３７による汚染は土壌上部に残存し，現在でも農耕地

として利用できない状態にある．土壌から放射性セシ

ウム１３７を除去するさまざまな物理・化学的手法が提

案されているが，いずれも高価で，かつ，一長一短が

ある．

一方，微生物を利用した土壌中の放射性物質のさま

ざまな除去法が提案されている（冨岡，１９９６；Lioyd

and Macaskie，２０００；Lovley，２０００；Pantazopoulos

and Vazdivanidis，２００９；Vysotski and Kormilova，

２０１１；斉藤，２０１１；久保ほか，２０１１；Krejci et al .,

２０１１；鶴田ほか，２０１２）．また，鉱山浸出液のような

希釈された流れの中では放射性核種に対して生物吸着

が有益である報告が多い．例えば，黒色アスペルギル

ス（Aspergillus niger）は３１－２１４mg/g のウランを吸

着できる．クモノスカビ（Rhizopus arrhizus）は約２００

mg/g，サッカロミセス属（Saccharomyces cerevisiae）

は１５０mg/g のウランを吸着できる．これはイオン交

換樹脂や活性炭素など，伝統的な吸着剤に匹敵する能

力である（Mulligan，２００７）．

放射性ストロンチウムの除染の研究の中で，緑色藻

類のミカズキモが放射性同位元素ストロンチウム９０を

選択的に分離固定することが共焦点顕微鏡画像で示さ

れた（Krejci et al .,２０１１）．これは放射性核種と安定

同位体の有無や量の多少が判定できた好例である．

なお，本研究による微生物培養実験結果とミミズが

取り込んだ放射能汚染土壌の詳細は次報にゆずる．

４）過去の研究結果から将来の研究への可能性
野外の実例として，１９８６年，米ペンシルバニア州を

縦断するサスケハナ川の中州にあるスリーマイル島原

発でメルトダウンにいたる重大事故が起こった．その

後７年近くたっても，炉内は極めて高濃度の放射線に

覆われていた．炉内の付着物質を剥離して，光学顕微

鏡で調べた結果，そのような過酷な環境の中でも，何

の変哲もないミドリムシがカメラなどの機器に付着

し，炉内が見えないくらい繁茂していた．ミドリムシ

の分析電子顕微鏡などの研究は行っていないが過酸化

水素で駆除した（東京新聞，２０１１）．また，土壌およ

び土壌―植物系における放射性ストロンチウムとセシ

ウムの挙動（津村ほか，１９８４），米・小麦・土壌中の

ストロンチウム９０とセシウム１３７を１９５９年から２０００年

の間，モニタリングした結果がある（Kamamura et

al .,２００５）．さらに，土壌中の粘土鉱物と放射性核種

との吸着反応についても多くの報告がある（浅見，

２０１１；社団法人日本土壌肥料学会，２０１１；野口，

２０１１a，２０１１b）．しかし，いずれも電子顕微鏡を使用

した形態観察とミクロンオーダーの分布の分析は行っ

ていない．

これらの研究結果は放射能汚染環境中でのストロン

チウムや放射性セシウムの微生物との関係は非常に興

味深い．なぜならば，これらの関連性が明らかになる

ことによって，東京電力福島第一原発事故によって環

境中に放出された放射性物質によって汚染された土壌

などの除染に関して，新たな知見が得られる可能性が

あり，意義深い．次の展開として，土壌微生物を用い

た放射性物質の集積と除去法の可能性が考えられる．

本研究結果からも，放射能汚染物質を地層処分する方

法として，物理・化学的影響のみならず，現地の粘土

や土着の土壌微生物の挙動を考慮したうえでバイオレ

メデイエーションも有望な方法の一つとして考えられ

ることを示唆した（Tazaki et al .,２００４；Tazaki，

２００６；田崎，２０１０，２０１１）．

５）放射性核種プルトニウムとネプツニウムの存在に
ついて
ウラン２３８は，中性子を吸収するとプルトニウム２３９

になる．このプルトニウム２３９は核分裂を起こす物質

で，使用済核燃料の中に１％含まれる．今回の

２０１１．３．１１．の福島県第一原発事故により，高濃度の放
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射性ストロンチウムとプルトニウムが放出された

（Figs．１，２）．プルトニウム２３９は自然界にはほとん

ど存在しない物質であり α，β線を放出する．プルト
ニウムは核分裂ではなく，中性子がウラン２３８（燃え

ないウラン）にぶつかって次のように変化して発生す

る．

中性子がウラン２３８にぶつかる �→ウラン２３９� �→ベー
タ崩壊 �→ネプツニウム２３９� �→ベータ崩壊 �→プルト
ニウム２３９

シリコン半導体検出器による長泥と馬場の水田土壌

中の２３９＋２４０Pu と２３８Pu の分析結果（Table２C）は，通

常の核実験レベルの値を示した．また同時に，SEM-

EDXの元素濃度分布からは，Figs．８－１１，Table

３，４に示したように，プルトニウムは生物（ミミズ，

バクテリア，ユズ）や粘土・鉱物粒子にミクロンオー

ダーで局在していることを可視化した．

一方，１９５４年３月１日にマーシャル島で行われた核

実験により，第５福竜丸の乗組員２３名が“ビキニの

灰”を浴び，死者を出した．その４０年後に第５福竜丸

のBontenchiku 試料を分析したところ，２３７Npが１１．５

±０．８mBq g－１検出された．また，２３７Np：２３９，２４０Pu の

比が，（２．２±０．２）X１０－３，および２３７Np：２３９Pu の比が

（０．４２±０．０４）であった（Yamamoto et al .,１９９６）．

現在，ヨウ素，セシウム，ストロンチウムの測定

データが比較的多く公表されるようになったが，今

後，放射性核種でも長い半減期を持つカリウム，スト

ロンチウム，ウラン，ネプツニウム，プルトニウムに

ついても継続した化石の研究が必要であると考える．

地殻内に広く分布しているこれらの放射性核種は，岩

石の風化によって遊離し，海水中に流出するのに対し

て，長半減期放射性核種は土壌中のコロイド物質に吸

着しやすくなり，動物や植物に吸着・吸収・固定す

る．また，食物連鎖によっても植物や動物に濃縮した

放射性核種は堆積物中に保存される．岩石や化石に残

存するこれらの長半減期放射性核種の定量分析で年代

測定が可能であるとともに，古環境の解析にも役立

つ．２０１１年３月１１日に放出されたプルトニウムは人工

的なものなので，明確に区別でき，正確な年代測定の

値が得られる．

特に，現在の海底堆積物の表面に含まれる珪藻や有

孔虫の殻・貝化石・サンゴの骨格・魚介類の骨や歯な

どは，生体膜などを通して必須元素のリンやカリウム

などとともに放射性核種を沈着しやすい．これらの殻

〔生きているか，死んで間もない殻〕を調べることに

より得られる環境から，過去の環境を推定することが

出来るし，年代も推定できる（化石研究会編，

２０１１）．従って生体化石についてもGeや Si 半導体検

出器による放射性核種の定量分析とともに分析電子顕

微鏡のようにミクロンオーダーで放射能を可視化でき

る方法を併用すべきである（Sunagawa et al . ,

２００７）．

原子炉内で作られるプルトニウム２３９の半減期は

２４，１１０年であり，自然由来の放射性元素とくらべると

短いとはいえ，非常に長いことがわかる．放射性物質

の物理的半減期は，それぞれ，ヨウ素１３１（８日），ス

トロンチウム９０（２８．８年），セシウム１３７（３０年），炭

素１４（５，７３０年），プルトニウム２３９（２４，１１０年），ウラ

ン２３５（７億４００万年），カリウム４０（１２億５０００万年），

ウラン２３８（４４億７０００万年），ルビジウム８７（４９２億

年）である．なお，プルトニウム２３９が体内の骨など

にとりこまれて放射性物質が半分になる期間（生物的

半減期）は７．３x１０４日（２００年）で，実効半減期（体の

中の放射線量が半分になる）は２００年である（野

口，２０１１b）．

このたびの原発事故によって放出された放射性核種

は大気圏，水圏，地圏に沈着，植物・動物などがそれ

らを摂取し，食物連鎖で生体に濃縮・固定する．特に

長い物理的半減期を持つウラン，プルトニウム，カリ

ウム，ネプツニウムは長く生体内にとどまると考えら

れる．生体鉱物化作用を考える時，これらの元素は化

石化過程でも２０１１年の指標になるであろう．従来，約

５万年前より新しい化石などについては炭素１４法の年

代測定が行われてきた．人骨や殻，植物体などの中に

ごく微量に入っている放射性炭素（炭素１４）を使って

直接年代値を出すことができる．

今回の事故では原子炉のヨウ素やセシウム１３７が外

部に出てしまった．半減期の長い放射性核種は，少し

ずつ放射線を放出しているが，半減期の短いものは，

短時間で多くの放射線を放出している．特に，今回多

量に放出したセシウム１３７が，安定して放射線を出さ

ないバリウム１３７にかわる年代を知ること，具体的に

は，現地におけるセシウム１３７�→ベータ崩壊 �→放射
性バリウム１３７m �→ガンマ崩壊 �→バリウム１３７（安定
し，放射線は出さない）の状態になるまでの実効期間

がわかれば，放射能汚染した水田土壌の除染法に有効

な情報が得られるであろう．

５．まとめ
２０１１年３月１１日の福島第一原発事故に関連して，高

濃度に放射能汚染された福島県相馬郡飯館村長泥の表

層水田土壌中の珪藻，粘土，ミミズ，バクテリアの観

察と分析を行い，汚染されていない清浄な石川県金沢

市俵町の水田土壌と比較した．また，福島県のユズと

夏みかんについても分析を行った． 放射線量の測

定，ゲルマニウムとシリコン半導体検出器による放射

性核種の定量分析，ED-XRFによる化学組成の定量
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分析と SEM-EDXを併用することで，微細形態の安

定同位体と放射性核種の存在と分布を明らかにした．

その結果，

１）空間線量および鉛箱の中での採取試料の放射線

量測定，ゲルマニウムとシリコン半導体検出器による

放射性核種（セシウム１３４，１３７，プルトニウム

２３８，２３９，２４０）の測定を行い，放射能汚染の実態を

明らかにした．

２）ED-XRF分析により放射能汚染した水田土壌

の主要元素と微量元素の定量分析を行った．汚染され

た水田土壌にはアルミニウム，ケイ素，カリウム，カ

ルシウム，リン，イオウ，ストロンチウム，ジルコニ

ウム，バリウムが認められた．

３）福島県飯舘村長泥の水田土壌と清浄な石川県金

沢市の水田土壌を SEM-EDX濃度分布図で比較した

ところ，明瞭な差が見られ，セシウムの存在が視覚的

に明らかになった．清浄な石川県金沢市の水田土壌に

は，セシウムやバリウムは明瞭には認められなかっ

た．

４）福島県の水田土壌に生息するミミズの体内の土

やユズの表皮には高濃度の長半減期放射性核種である

ストロンチウム，トリウム，ネプツニウム，プルトニ

ウムの分布が明らかになった．これらの元素は長く生

体内にとどまるので，今後化石の研究においても年代

や代謝モデルを考える上で有益である．

本研究および過去の研究結果は，生物・微生物を用

いた放射性物質の集積の可能性を示した．福島県相馬

郡飯館村長泥の水田土壌は２０１２年６月時点で，放射性

セシウム１３４が，４２，０００Bq/kg，放射性セシウム１３７

が，５０，０００Bq/kg と依然として高い値を示してい

る．放射性廃棄物の地層処分を行う場合，物理・化学

的影響のみならず，微生物による吸収・吸着・固定の

影響も考慮する必要があろう．原発事故から２年が経

過した現在，除染作業も進まず，放射能汚染された瓦

礫，農業用水，下水汚泥は溜まる一方で保管場所，保

管方法も決まっていない．１９８６年のチェルノブイリ原

発事故から２７年たった現在，石棺周辺の放射線量は毎

時約７マイクロシ－ベルトである．石棺の耐用年数は

約３０年で極めて危険な状態になる．過去に起った事実

を変えることはできないが，科学的事実にもとづき，

将来的に安全な方向に変えることは可能である．
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