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論 文 内 容 要 旨

第1章 序章

環境 中にはかつて1950年 代 か ら1980年 代に行 われ た大気 圏内核 実験 、また、ス

リーマイル原子力発 電所 、チェル ノブイ リ原子力発 電所 等の事故時 に多量 の放射性

核種が放出 されてい る。 さらに、現在 でも微量なが ら原子力施 設か ら放射性核種 が

環境 中に放出 され続 けてい る。環境大気 中に放 出 された放射性 核種 は、図1に 示す

よ うに、直接放射線 に よる外 部被 曝の他 に、直接吸入、土壌粒子 の吸入、お よび農

作物 ・畜産物 に移行 しての経 口摂 取等 、様 々な経路か ら人体 中に移行 し、内部被曝

を引き起 こす。環境 中に放 出 された放射性核種 の人体へ の影響 を明 らか にす るため

には、適切 な環境移行モデル と移行パ ラメータを用い て、放射性核種 がそれぞれ の

移行経路 を経て、 どれだ け人体に移行す るかを正 しく評価 してお くこ とが必要 とな

る。

放射性核種 の移行パ ラメー タは、局地環境 によ り大 き く変化す る ことが知 られて

いる。 したがって、現実的な移行評価 を行 うためには、原子力施設周辺 にお けるフ

ィール ド調査 に基づいた移行実態やパ ラメータを用い る ことが重 要である。そ こで、

本研究 では、長期 間にわた る環境 中での放射性核種 の挙動 を推測す るため、環境 中

での放射性お よび安定 同位体 の移行 と動態 に関 して知 見を得 る ことを 目的 とし、対

象地域 としては、各種原子力施設が立地 ・稼動す る茨城県東海村 、国内初 の大型核
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図1大 気 中に放 出 され た放射性核種 と人 との間の経路.
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燃料再処理施設 が建設 中であ る青森県等 を選択 した。

放射性 ヨウ素(】291、13】1等)は 、食物摂取や呼吸 によ り人体 に移行 し、甲状腺 に

蓄積 して甲状腺腫瘍 を発生 させ ることか ら、人体 に とって最 も注 目すべ き核種 の一

っ であ る。土壌 ・農作 物 中にお ける ヨウ素(1)は 、大気 を経 由 して供給 され るため、

大気 中における1の 分布 ・化 学形態 について研究 した。また、放射性セ シウム(134Cs・

137Cs)
、放 射性 ス トロンチ ウム(90Sr)等 は、核分裂収率 が大 き く、生物へ の移行性

も高 いため極 めて重要 な核種 である。 これ ら核種 の場合、農作物等 を経 由 して の経

口摂取 が人体被曝 に与 え る影響 が大 きいため、土壌か らきの こ ・農作物へ の放射性

核種 と安定元素 の移行 につ いて比較 、研究 した。 さらに、農作物 の非可食部 につい

ては、再び 土壌 に還元 され 、・あ るいは家畜 の飼料等 として用 い られ 、最終的 には人

体 中へ と移行す る ことが予測 され ることか ら、将来 の環境移 行に とって重要 な情報

とな る。 そのため、農作物 中にお ける部位別 の放射性核種 と安定同位体 の分布 につ

いて も研究 した。

第2章 大気中ヨウ素に関する研究

原 子 力 施 設 か ら放 出 され る放 射性1の うち1291は 、長 半 減 期(1.6×107年)で あ る

た め、安 定 ヨウ素(1271)と 同様 の挙 動 を示す もの と考 え られ て い る。 これ らの 同位

体 は 大気 中で混 合 し、 湿 性 お よび 乾 性 沈 着 に よ り土 壌 や 農 作 物 に移 行 す る。 沈 着 の

速 度 は 、 大気 中で の粒 径 分布 や 化 学 形 態 に依 存 す るた め 、本 研 究 で は1291と 董271に

っ い て 、 これ らの 検 討 を行 い 、 粒 径 分布 の 中央 径(Massmediandiameter,MMD)お

よび 化 学 形態 等 に関 す る知 見 を得 た。

粒径 別 大 気 エ ア ロ ゾル を 、茨城 県東 海 村 で 、7:お よび12ヶ 月 間連 続 採 取 した 。1291

は燃焼 法 に よ り精 製 した後 、破 壊 放 射 化 分析 に よ って 定 量 した 。 また 、1271は 試 料

の一 部 を分 取 し、 放 射 化 分 析 に よ っ て定 量 した。 全 粒 子 状1291濃 度 は、9.0±2.0お

よび9.7±1.2nBqm-3で あ り、 これ まで にア メ リカ 、 ドイ ツ 、ブ ラ ジル 等 で報 告 され

て い る値 と同程 度 で あ っ た。 全 粒 子 状1271濃 度 は 、4.2:お よび1.7ngm-3で あ った 。

この とき の129レ12フ1原子 数 比 は3.3×10」 お よび&7×1σ7で あ り、人 為 的 な寄 与 が あ

る と推 測 され る。 エ ア ロ ゾル の粒 径 分:布 は、>1μm以 上(粗 大 粒 子)と く1μm以 下

(微 小 粒 子)の 二 山 分布 を示 した 。しか し、1291および1271エ ア ロ ゾル の粒 径 分布 は、

微 小 粒 子 が卓 越 し、 それ ぞ れ の 分布 パ ター ンは類 似 して い た(図2)。1291のMMD

は 、0.4μmに あ り、1271と 同 様 の値 で あ っ た。 ま た 、粗 大粒 子 中の12gIお よび1271

は、 ともに 土壌 粒 子 の舞 い上 が りで あ る こ とを明 らか に した。 以 上 か ら、 大 気 中の

1291お よび1271エ ア ロ ゾル は
、同 じ挙 動 を示 す と考 え られ た 。大 気 エ ア ロ ゾル 中の1291
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図2粒 径 別 大 気 エ ア ロ ゾル 中1291お よび1271の 分 布.縦 線 は計 数 誤 差 を示 す.

各 段 の50%捕 集 径;0,7.0;1,4。7;2,3.3;3,2.1;4,1.1;5,0.66;6,0.43μm.

の粒 径 分布 につ い て は、 新 し く得 られ た知 見 で あ り、 ま た 、1271の 分 布 と比較 す る

こ とで 、 これ ら同位 体 の挙 動 に:おけ る類 似 性 を 明 らか に した。

エ ア ロゾル 中の1を 水抽 出 し、化 学 形 態 を推 測 した 。 図3に 示 す よ うに、 約50%

が抽 出 され 、 そ の うち の約10%が103'(ヨ ウ素酸 イ オ ン)で あ る こ とを明 らか に し

た。 さ らに、粒 子 状 お よび無 機 ガ ス状1濃 渡 の季 節 変 動 を調 査 した結 果 、 図4に 示

す よ うに、 粒 子 状1濃 度 は 、夏 に低 く、冬 に高 い傾 向 に あ った 。 一方 、無 機 ガ ス状

1濃 度 は 、粒 子 状1濃 度 とは逆 の変 動 パ ター ンを示 した。これ ら二相 間 に お け る存 在

形 態 別 の濃 度 変 動 を明 らか にす るた め 、鋤 値 を以 下 の よ うに 定 義 した 。

P(1)
f(1)_(1)

P(1)+G(1)

ここで、P(1)は粒子 状濃度 、G(1)は 無機 ガス状濃度 を示す 。振(1)値と捕集期 間中の平

大気エアロゾル中ヨウ素濃度(ngm-3)

02468
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倉U
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S

S

S

圏水抽出中ヨウ素酸イオン

ロ水抽出部(ヨ ウ素酸イオンを含まない)

圏残渣部

図3大 気エア ロゾル 中 ヨウ素の形態 分布.
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30

均気温の関係 は、図5に 示す よ うに、高い負 の相 関 を示 し、気温 の変化 に伴 って粒

子状 一無機 ガス状1間 で相 変化 の起 きてい る可能性 が示唆 され た。

第3章 土壌 か らきの こ ・農作物へ の移行 に関す る研究

第1節 序論

環境中に放出される放射性核種による被曝線量評価 を行 う際、土壌から農作物へ

の核種移行は、極めて重要な移行経路の一つである。土壌か ら農作物への放射性核
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種 等 の移 行 係数(Trans5er£actor,TF)は 、以 下 に示 す よ うに定 義 され 、食 品摂 取 に

伴 う被 曝線 量 評価 上 重 要 な環 境 移 行 パ ラ メー タで あ る。

農 作物 中濃 度(Bqkg'L乾 燥 重 量 ま た はmgkgl乾 燥 重 量)

TF= _(2)
土壌 中濃 度(Bqkg'1ま た はmgkg-1)

移行係数 は、原子力施 設が内陸に多数設置 されてい る欧米諸国 を中心に研究 が行 わ

れ てきた。一方、我 が国 にお ける移行係数 の研究 は、限 られた核種 についてのみ行

われ てお り、特 にフィール ドにお ける実態調査 は極 めて乏 しく、 また地域特性 を加

味 したデ ー タは報告 されてい ない。移行係数 は、作物種 な らび に、局地的な各種環

境 要因に よって も影響 を受 ける とされ 、同一農作物で も4桁 以上変動す る と報 告 さ

れ てい る。 ここでは、大型核燃料再処理施設 が建設 中である青森県 を対象地域 とし

て選 定 し、 フィール ド調査 をも とに、土壌 か らきの こお よび農作物へ の134Csお よ

び137Cs、 安定セ シウム(133Cs)、 な らび にその他元素 の移行 につ いて研究 した。な

お、元素濃度 は、放射 化分析法 、ICP一 質量分析法お よび原子 吸光分析 法に よ り、

また134Csお よび137Cs濃 度はGe半 導体検出器 を用 いて定量 した。

第2節 土壌か らきのこへの放射1生および安定セシウムの移行

天然 きの こ中のセ シウム(Cs)濃 度 は、植物 に比べ特異的 に高 く(表1)、 森林生

態系 において137Csの 移行 ・動態 を支配す る主要な生物 であ り、食料 で もある。本

研 究で は、1992年 に青森 県六 ヶ所村沿岸の防風林(松 林)か ら菌根性 きの こ24詳

料 とそ れ らの 土壌 を採 取 し、134Cs、137Cs、 お よび 安 定 同位 体 で あ る133Csの 挙 動 を

比 較 した 。 土壌 中134Csは 、全 て1986年 のチ ェル ノブ イ リ原 子 力発 電 所 事 故 に 、一

方137Csは 、 大 気 圏 内核 実 験 に 由来 す る もの が約90%で あ る。

きの こ 中137Cs濃 度 は 、種 に依 存 して差 の あ る こ とが わ か った 。134Csと137Csの 移

行 係 数 の相 間 を、 図6に 示 した。 土壌 中137Csの 大 部 分 は20年 以上 前 の核 実験 に 由

表1き の こお よび 農 作物 中の137Csお よび133Cs濃 度

試料 137CS 133CS 137C
s/!33Cs

(Bqkg'drywt.) (mgkg'1drywt.)原 子 数 比

きのこ1100士15002.7±4,1

バ レイショ0.55±

キャベ ツ051±

白米0.025土

0,510.044士0.036

0.550.040fO.018

0.0220.0017±0.0017

1.3x10一'

3.9x10-9

4.OX10-9

4.6x10.9
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来 し、一 方134Csは 試 料 採 取6年 前 の チ ェル ノブ イ リ事故 に 由来 す る が、 両 者 の移

行 係 数 は極 め て 良 く一 致 した。一 方 、土 壌 か らきの こへ の137Csの 移 行 係 数 は 、図7

に示 す よ うに 、133Csの 移 行 係 数 に 比 べ 約2倍 高 く、 また 、互 い に極 めて 高 い 相 関

(r=0.95)を 示 した。137CsとB3Csの 移 行 係 数 に差 の 生 じる原 因 と して、 人 為 的 に

付 加 され た137Csは 、土壌 中に お い て133Csよ りき の こ に移 行 しや す い形 態 に富 ん で

い る た め と思 われ る。 しか し、137Csと133Csの 移 行 係数 の相 関 は高 く、森 林 生 態 系

で は133Csか らB4Cs・13℃sの 移 行 と動 態 を類 推 す る こ とが 可能 で あ る こ とが示 唆 さ

れ た。
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図6土 壌 一 き の こ間 にお け る134Csと137Csの 移 行 係 数 の相 関.
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第3節 土壌か ら農作物への放射性お よび安定セシウムの移行

青森県 内か らバレイ シ ョ、,キャベ ッお よび 白米、な らびにそれ ぞれ の圃場土壌 を

採 取 し、土壌 一農作物 間の137Csお よび133Csの 移行 の差 を明 らか にす る とともに、

移行係数 の整備 を 目的 として研究 を行 った。

137Csの 移行係数 は
、133Csの 移行係数 に比べ数倍高い値 にあ り、両者 は比較 的良

い相 関を示 した(図8)。 また、移行係数 の137Cs/133Cs比 の分布 は、2～3倍 の範 囲に

収 まっていた。 これ らの移 行係数は、土壌 中のK濃 度 の増加 とともに減少す る傾 向
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図8土 壌 か らバ レイ シ ョ、 キ ャベ ツお よび イ ネ(何 れ も可食 部)

へ の133CsとB7Csの 移行 係 数 の相 関 .
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図10バ レイ シ ョ に お け る133Csと137Csの 移 行 係 数 の 比 較.

縦 線 は95%信 頼 区 間 を 示 す.

を示 した(図9)が 、土壌 中有機物含 量 との間の相 関は見 られ なか った。本研究 で

得 られ たバ レイ シ ョにお ける137Csの 移行係数 は、国際原子力機 関(IAEA)の 報 告

値 に比べ1/2以 下の値 であった(図10)。 したが って、 よ り現実的な長期 にわた る

被曝線量評価 のために用い る移 行係 数 には、様々な環境 要因 を加 味 した局地 的なデ

ータが必 要である ことが明 らか となった。その場 合、局地域 にお ける137Csの 移行

パ ラメー タの推定 に、133Csの それが有効で あるこ とが示 唆 された。

第4節 土壌か ら農作物への安定元素の移行

核 分裂反 応、放射化 生成物等 による多数 の放射 性核種 にっい て、原子力施設か ら

表2青 森県内の圃場か ら採取 した農作物 の一覧

農作物 採取試料数,
根菜類 ・

果菜類

葉菜類

類

草

穀

牧
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イ ネ
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図11バ レイ シ ョにお ける土壌 中の元素濃度 と移行係数 の関係.

環境 中へ の放 出を想定 し、土壌 か ら農作物へ の移 行 と挙動 を把握 してお くこ とが重

要で ある。そのた め本研究 では、青森県 内170地 点の圃場か ら表2に 示す農作物 と

土壌 を採取 し、土壌か ら農作物への31元 素 の移行係数 を求 め、整備 した。一例 とし

て、土壌 か らバ レイ シ ョへ の移行係数 を求 めた ところ、95%信 頼 区間は、概ね1～2

桁 の変動範囲 にあった。また、図llに 示 した ように、移行係数 と土壌 中での各種 元

素濃度 との関係 をプ ロッ トした結果 か ら、土壌 中の元素濃度 に依存 して移行係数 の

減少す る元素(Cl、K、Ca等)と 土壌 中の濃度 には依存せず に比較 的一定 の移 行係

数 を示す元素(Sc、Co等)の2グ ル ープに分類 され る ことを見出 した。

第4章 農作物中分布に関する研究

土壌 か ら農作物へ の放射性物質等の移行 に関す る研究 は、可食部へ の移行 が主な

対 象 とな り、非可食部へ の移 行 にっいての報告 は少 ない。 しか し、実 際には非可食

部 は有機 物資材 として土壌へ と還元 され るほか、家畜 の飼料等 と して も利用 され る。

そのた め、非可食 部 中の放射性 核種 も、食物連鎖網 を通 して入体へ移行す るこ とが

予想 され る。 また、土壌へ と還元 された場合 には、圃場土壌 中にお ける放射性お よ

び安定 同位体 の物理的 ・化学的形態の変化 も予想 され る。 さらに、農作物 にお ける
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キ ャベ ツの 葉 にお け る部 位 別 の 元 素 濃 度.

非 可食 部,1～6;可 食 部,7～15.

部位別 の元素濃度の分布 に関す る情報 は、植物 中での放射性核種 の移行 と動態 を明

らか にす る うえで も、有用 な情報 で ある。本研究 では、キ ャベ ツ、イネ等 にお ける

部位別 の元素分布 について研 究 した。

図12に 示す よ うに、キャベ ツの葉 にお ける部位別 の元 素濃度分布 か ら、①外葉で

高い濃度 にある元素(Ca、Sr等)、 ②外葉か ら内葉 まで比較的一様 に ある元素(K、

Rb等)、 お よび③外葉か ら内葉 に向か って減少す るが、球葉の外葉 か ら内葉 に向か

って再び増加す る元素(Zn)の3種 類 に分類 され た。 また、キャベ ツの葉 にお ける

Csの 濃度分布 が、Kと 異 なる ことを見 出 した。一方 で、Srの 濃度分布 はCaと 類似

してい た。キ ャベ ツの葉 に 占める非可食部 の元素の存在 割合 は、Srで91、Csで77、

表3白 米 お よび 糠 中 に お け る137Cs/133Cs、133Cs/Kお よび137Cs/K濃 度 比 の 分 布
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Znで68%と 、 それ ぞ れ 異 な る値 を示 した 。

玄米 を 白米 と糠 に分 別 し、137Cs、133Cs:お よびKの 濃 度 を測 定 し、 そ れ ぞれ の濃

度 比 を求 め た結 果(表3)、 イ ネ 中 にお け る137Csとi33Csの 動 態 は 、類 似 して い る と

考 え られ る が、137Csお よび133Csの 挙 動 は 、Kと 異 な っ てい る こ とを認 めた 。葉 身

にお け る部 位 別 のCs濃 度 パ ター ン も、Kの そ れ とは 異 な っ て い た(図13)。
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図13イ ネ の葉身 にお ける部位別のCsお よびK濃 度な らびにCs/K濃 度比(●).
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イネ におけ る白米 の乾燥重量割 合 は、34%に あ るが、Kお よびCsの 含有率 は、そ

れぞれ2お よび7%、 また、白米のCaお よびSrの 含有率 は、 ともに1%と 極 めて低

かった(図14)。 以上 の ことか ら、イネ体 内へ と移行 した元素の大部分が、非可食

部 に含 まれ ている ことは明 らかで あ り、非可食 部の利用 に関す る放射性核種 お よび

元素 の移行 は、環境 中において重要 な要 因であるこ とを指摘 した。

第5章 総合考察

大気 エア ロゾル 中の放射性1の 挙動 と分布 が、安定1の それ と同様 で、MMDは

0.4Fmで ある ことを示 した。 また、エ ア ロゾル 中1の うち、約50%が 水溶性 で、そ

の うちの約10%が103一 で あるこ とを明 らか に した。 さ らに、粒子状 一無機 ガス状1

の相 変化 は、気温 に依存 してい るこ とを示 した。

.土壌 か らきの こ ・農作物 への放射性Csの 移行 と動態 は、安定Csと 類似 してい

る こと示 した。 また、フィール ド研究 によ り得 られた移 行パ ラメー タの重要性 を指

摘 した。 さらに、土壌 か ら農作物へ の安定元素の移 行 について、土壌 中の元素濃度

に依存す る元素 と依存 しない元素 の2グ ルー プに分類 され るこ とを示 し、3500以 上

の移行係数 を整備 した。

農作物 におけ る部位別 の元素濃度 の研究か ら、農作物 中にお けるCsとKの 挙 動

に違 いがある ことを見出 した。一方 で、SrとCaは 、その挙動 に類似性 が高い こ と

を示 した。 さらに、農作物 の非可食部 中に含 まれ る元素 は、一般 に可食部 に比べて

高 く、非可食部 の利用 に伴 う元素移行 は、環境 中での挙動 に影響 を及 ぼす重要 な要

因で あるこ とを指摘 した。

以 上、本研究 に よって、環境 中におけ る放射性お よび安定 同位体 の移行 と動態 に

関す る知 見 を得 た。特 に、放射性1と 放射性Csの 長期的 な分布 と挙動 を類推す る上

で、安定同位体 の移行 と動態 に関す る研究 が、有効 な手掛 りとな り得 る と結論 した。
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論 文 審 査 結 果 要 旨

環境中にはかつての大気圏内核実験や原子力発電所の事故で多量の放射性核種が放出されている。 さ

らには,現 時点においても原子力施設から種々の放射性核種が微量ながら放出され続けている。これら

放射性物質に起因する内部被爆の予測には,環 境中における適切な移行モデルの構築 と移行パラメーター

の整備が必要となる。

研究はまず大気中におけるヨウ素を対象 として始められた。放射性 ヨウ素は甲状腺腫瘍を発生させ る

こと,土 壌 ・農作物中におけるヨウ素は大部分大気を経由して供給されることがその理由である。困難

な分析法の開発から着手 し,大 気エアゾル中の放射性ヨウ素の挙動が安定 ヨウ素のそれと類似 している

こと,粒 子状ヨウ素と無機 ガス状 ヨウ素の相変化が気温.依存であること等 を明らかにした。

次いで,き のこおよび農作物への放射性セシウム研究に着手 し,そ の移行 と動態は安定セシウムのそ

れから類推可能であることを膨大なデータを用いて証明 した。さらに,各 種土壌および農作物中の40種

余 りの元素を対象にその含有量の関係を3500以 上の組み合わせについて検討 し,各 元素の物理的,化 学的,

生物学的特性と関連 させて包括的に解釈することを試みた。また,従 来の研究が人間への内部被爆を中

心に考えられたことか ら,農 作物の可食部のみを分析対象としていたのに対 し,環 境中における動態の

解析にはむしろ非可食部に関するデータの蓄積がより重要であることを示す知見も得 られている。

以上のように,従 来の放射性元素のみを対照とした研究に加えて,最 先端の各種分析機器を駆使 して

対応する安定同位元素をも含めた数多 くの元素を対象に大気 ・土壌 ・植物系での挙動を,労 多い現場を

対象に行っている点で高 く評価できる。本研究で得 られた膨大なデータとそれに基づ く知見は,単 に原

子力施設等からの放射性核種の放出事故の場合のみならず,広 く環境 中における元素の移行 と動態に関

する基礎的資料 として重用されることは疑う余地がない。

よって,審 査員一同は,本 論文が博士(農 学)の 学位を授与するに値するもの と判定した。
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