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Summary

Changes of Radionuclides concentrations, i.e., 137Cs, 7Be and 40K, in pine needles were 
investigated in some sampling stations in Pref. Ishikawa during two decades. From 1979 to 

1989, artificial nuclide 137Cs had been detected in pine needles, soil and air-suspended particles 
because of Chinese nuclear weapon test (1979) and Chernobyl's nuclear power plant accident 

(1986). But since 1990, 137Cs was hardly detected in pine needles except a particular area 
where 137Cs accumulated in soil, while natural nuclides, 7Be and 40K, were detected in pine 
needles and soil.

It was found that radionuclides transfered into pine needles by deposition on leaf and 
adsorption from root. It seems that in eayly decade both deposition and adsorption dominated 
as a transfer process in pine needles, but in a later decade, only adsorption dominated.
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1.は じ め に

松葉 を用 いる放射性核種 の濃度 レベル把握 は,松 が常

緑樹 であ りお よそ2年 間葉が木 に常在 しているこ と,葉

上 に空気 中の汚染 質が沈着 しやす く,し か も雨風 に よっ

て簡単 に汚染 質が流 出 しに くい性 質を利用 した ものであ

り,こ れ まで原子 力施設周辺 のモニ タ リング用1)として

広 く用 いられて きた実績が ある。松葉へ の移行経路 につ

いては,原 子力施設 の放 出塔 から放 出された放射性核種

が沈着 し,土 壌へ 降下 した ものが吸収 されるこ とが考 え

られ る。大気 中で の沈着 につい ては,大 気汚染質 の植物

被害の原因解明や拡散現象の検証 につ いて定量的 に把握

す る必要か ら,葉 上へ の沈着量の測定や沈着作用 につ い

て検討 され た1-3)。しか し,そ の多 くは短時間での沈着現

象 についての検討であ る。環境 中での物質移行 を検討す

る場合,対 象 とす る物質の移行量が微量であ ることや移

行経路が複数存在 してそれぞれの移行量 を明確 に分離す

ることが出来 ない他,検 出す る量の確保が容易で な く長

期間 にわた っての観測が しば しば必要 とされ る。石川県

では20年 にわた り放射性核種の濃度 レベル把握の 目的で

松葉 を利用 して きた。 しか しなが ら,現 在,石 川県 にお

い ては原子 力施 設か らの放 出は ほ とん ど無い。 しか も

1980年 代以前 に経験 した核実験やチ ェル ノブ イル事故 に

よる大気中への人工放射性核種の注入は,今 日では認め

られないため,松 葉で検出 され る放射性核種の値 につい

て,今 後 この ままで推移するのか また,そ の値は何 に由

来するのかモニ タリング評価 す る必要が生 じている。一

方,放 射性 核種 の陸域における経路 や時間的な変遷,さ

らに移行係 数や沈着係数等 の移行過程の検討は重要な課

題 である。た とえ食に供 さない植物 を用いる場 合で も指

標 的に取 り扱 うこ とに より,食 物 連鎖における放 射性 核

種 の摂取 や内部 被ば くを評価 する上で基礎 的知見 を提供

する ことがで きよう。本報 は,20年 にわたる石川県にお

ける松葉 中の 放射性 核種濃 度の時 間的 変化 を示 しなが

ら,10年 ご との変化 か らその時々の放射性核種 の由来や

移行過程 について検討 した。

2.方 法

調 査 試 料 の 松 葉 は,1979年 か ら1999年 にか け て,

Fig.1に 示 す 石 川県 志 賀 町 赤 住(Akasumi)と 若 葉 台

(Wakabadai)の 松林 で5月 に採 取 して測定 した。 また,

石 川県が この期 間公表 した松葉,土 壌 や浮遊 じんの測定

結 果2)も参考 と して用い て検討 した。松葉 について は採

取客体 としてほぼ樹高3か ら5mの 松 で半径30mの 範 囲

で数本選定 し,生 重量 として5009～7009採 取 した。試料

は100℃1昼 夜乾燥 し,炭 化,灰 化(450℃24時 間)し た

後,成 型 した。松葉 中の放射性核種 の レベ ルにつ いては

Ge半 導体検出器で8万 秒 γ線測定 し,同 型の形状効率,

Fig. 1 Sampling point

ガンマ線 エ ネル ギー効率 の既知 の もの を標準 線源 と し

て137CS,7Be,40Kを 定量 した3)。なお,土 壌 にお ける検討

は0か ら5cmの 表層土 壌の測定結 果 を用 い,浮 遊 じん

はハ イボ リュームエ アサ ンプラー によ り大気 を2週 間連

続採取 した試料 を測定 した結果 を用い た。

3.結 果 と考 察

Table1は20年 にわた る松 葉 中の放射 性核種 濃度 を示

す。 ここで,本 報告での表中の空欄は測定 していない こ

とを表す。測定地点は2箇 所であ る。 この うち,1個 所

は20年 通 じて測 定 したが,他 の1箇 所は新たな調査地点

と して10年 前 に設 定 され た場 所で あ る。Table1を 見 る

と1989年 までは2地 点で人工放射性 核種の137Csと天然放

射 性 核 種 の7Beと40Kが 検 出 さ れ て い る。そ れ 以 降,

Wakabadaiは 天然 放射性 核種 だ けなの に対 し,Akasumi

は依 然 人工 放射 性 核種 の137Csを検 出 して い る。 また,

Fig.2に 同 じ20年 に及ぶ大気 中の放射性核 種濃度 を測 定

した結 果 を示す。Fig.2で は40Kは 検 出 されな か ったた

め,表 示 しなかった。 また,137訂Cs濃度が同時に検 出 され

た7Beに 比べ て低 いため100倍 して表示 した。1979年 か ら

およそ10年 間近 くは,連 続 的ではない ものの数年 間にわ

た り137Csの検 出が散見 される。1987年 以降は全 く検 出 さ

れない。特 に1980年 や1986年 での大 きな ピークは核 実験

とチ ェ ル ノ ブ イ ル事 故 か らの 影 響 で あ る4)。ま た,
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Table 1 Radionuclides concentration of pine needle in Ishikawa Prefecture (unit:Bq/kg-fresh)

Fig. 2 Change of 'Be, 137Cs concentration in atmosphere on Ishikawa Prefecture

Table2に こ れ ま で測 定 した土 壌 中 の濃 度 を示 した。

Table2を 見 る と,Akasumiで は1980年 の測 定 開始 以 降

1999年 まで137Csをは じめいず れの核種 も検 出されている

の に対 し,Wakabadaiで は,1990年 以 降137Csは全 く検 出

され ない。以上の測定結果か ら,1)大 気 中か らは1990

年代以 降人工放射性核種137CSが 検出 されてい ない こ と。

2)1990年 代以降 の松葉 中に'37Csが検 出されている地点

で は土壌 中にも137Csが検出 され てい るこ と。3)大 気 中

で は核 実験やチ ェルノ ブイル事故 で高 い濃 度 を検出 し,

松葉で も高い濃度 を検 出 しているが,天 然放射性核種 の

検出状況 は人工放射性核種 の137Csとは大 きく異 なってい

ることが分か った。以上の こ とか ら,発 生要 因や起源が

核種 ご とに異 なるこ とを利 用 し,20年 とい う長期 間での

観察 か ら,由 来 や移行経路 の時間的変遷 を追跡する こと

が可能 である と考 え られた。核種 はそれぞれの生成由来

や化学性 に よって移行 過程 や存在状 態が異な る。137Csは

核実験 や原子力利用 な どの人為的事 象が無 い限 り,発 生

が起 こ らない。一 方,40Kや7Beは 天 然放 射性 核種 で あ

り,地 球 上に常在す る。40Kは 岩石や土壌 に,7Beは 成層

圏で大気 と宇宙線 との核 反応(物 理 的半 減期53日)に て

生 成す るこ とか ら大気 圏に存在す る5)。局所 的 には土壌

が舞 い上 が れ ば土 埃 の 中 に40Kが 存 在 す る。 しか し,

Fig.2か ら浮遊 じんで はほとんど40Kが検:出されなかった

ため,舞 い上 が りは少 な く,そ の影響 は無視 しうる。 し
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たがって,松 葉 で検 出 される40Kは その供給 が大気 か ら

ではな く,土 壌 か ら吸収 され葉へ 移行 した もの と考 え ら

れる。それぞ れ同族 で ある137sと40Kの 各年 ごとの松葉

1年 葉 の移行係数(生 一年松葉濃度(Bq/kg)/生 育 乾燥

土壌濃度(Bq/kg))を 求 める とTable3の 結果 となった。

1980,1986年 の137Csは,そ れぞれ,中 国核 実験,チ ェル

ノブ イル事故 の ときの影響 が際だ った ときであ るので,

土壌へ堆積す るよ り葉上 で沈着 する割 合が高 く,濃 度比

が高 くなっている と考え られた。それ ら2年 の値 を除い

て平均 を求める と,1980年 代の移行係数は0.006±0.003

であった。人工放 射性核 種の大気中への供給が ほとん ど

途絶 え た1990年 代 で は移 行 係 数 は0.03±0.02で あ り,

1980年 代の移行係 数 とは統計 上5%有 意で差が あ った。

40 Kの 移行 係数 は土壌 中の40K濃 度 が低 いWakabadai地 域

では大 きく,反 対 に濃度が高いAkasumiで は小 さい結果

となった。同一地域での10数 年 の結果 では,Akasumuで

Table 2 Radionuclides concentration*) of soil in Ishikawa Prefecture (unit:Bq/kg-dry)

Table 3 Transfer factor of 40K, 137Cs in pine needle (-)

*1:China's nuclear weapon test 

*2:Chernobyl's nuclear power plant accident
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い えば0.2,Wakabadaiで は1.2で あ り,地 域 にお ける濃

度差 での違いがあった。 このため,移 行係 数 と土 壌中の

40 K濃 度 の関係 について さ らに石川県 内の他 の地 域(金

沢市,辰 口町,富 来町)で 松 葉の40Kの 移行係 数 を求め,

これ らの結 果 を追加 して土壌の40K濃 度 と移行係数 の関

係 を求め た(Fig.3)。Fig.3は 土壌濃度 と移行係数 とが

反比例 の関係 にあるこ とを示 した。一方,1989年 以前で

は,松 葉中での137Csは大気 中か ら沈着 した もの と土壌 か

ら吸収 した とが ある と考 え られ るため,40Kの ように簡

単 に土壌 中の濃度 と移行係数 の関係 を検討 する ことがで

きない。 そ こで,1990年 代 では浮遊 じん中か らまった く
137CSが検 出 されな くな り大気 中か らの供給 が途絶 えた と

見 られる こ とか ら,1990年 以降 の移行 は土 壌経 由 と考

え,1990年 以 降で松葉 中に検 出 された137Csについて移行

係 数 と土壌 中の137Csの 関係 を求 めた(Fig.4)。 この結

果,40Kの 場合 と同 じよ うな傾 向が示 され,土 壌 中の'37Cs

濃 度 と松 葉 中の137Cs濃度 は反比例 関係 にあ るこ とが わ

か った。 このよ うな負 の相 関傾 向については,Konshin6)

が牧草 と土壌の'訂Cs濃度 との関係で も見出 している。40K

と137CSは 同 じ ア ル カ リ金 属 で あ る が,Table3で の

Akasumiに お ける例 で移行係 数のそれぞれの平均 値 を比

較す る と40Kは約7倍137Csよ り大 きい。これ は必須元 素

のカ リウム に対 しセ シウムはそ うではない ことか ら,経

根 吸収 に分別が起 こる ことが考え られた。つ ぎに松 葉中

の137Csの移行係 数 と土壌の137sの 関係 か ら吸収量 を算出

し,残 りを核 実験 やチェル ノブイルの事故時 におけ る空

気か らの移行量 と して沈着量 を推算 した。結果 をTable4

に示す。1980年 代 での沈着量/吸 収量の大 きな値は,中

国の核実験 の影響 とチェル ノブイル事 故 によるものであ

り,松 葉中の137Csの大半が沈着 による ものである ことが

分 か る。Table5に 松 葉 の 葉 表 面積 の結 果 を示 した。

1kgあ た りの葉 面積 は葉 を半円筒 と仮 定 して長 さ と太

さを分別 して表 面積 を求めた ものである。 この表面積 を

使 い接触期 間を春先 に急に濃度増加 が見 られる ことを考

慮 して1カ 月間 と仮定 し,同 時期 での大気浮遊 じんの平

均値 か ら(1)式 に示 す移行 速度 を求めた。

Fig. 3 Relationship between transfer factor of 40K in pine needle and soil

Fig. 4 Relationship between transfer factor of 137Cs in pine needle and soil
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Table 4 Result of deposition. and adsorption of 137Cs in pine needle sampled at Akasumi

Table 5 Surface area of pine needle at Akasumi

Table 6 Deposition velocity of 137Cs, 7Be on pine 

needle (unit:cm/sec)

移 行 速 度(cm/sec)=測 定 期 間 当 た り単位 葉 表 面積 当

た りの核 種 濃 度(bq/cm2/sec)/測 定期 間 の平 均 大 気

中濃 度(bq/cm3)…(1)

結 果 をTable6に 示 す 。 これ ら の 結 果 に つ い て,大 気

か らフ ィル ター効 果 と して通 過 した と きに沈 着 した と し

て考 え て 各 媒 体 で 求 め るChamberlainの 方 法 に よ る沈 着

速 度7)と 比 較 して み た 。 松 葉 に対 す る137Csの 移 行 速 度 は

平 均 値0.05(0.01～0.08)cm/secで あ り,7Beは 平 均 値

0.06(0.04～0.09)cm/secで あ っ た 。Chamberlainの 方

法 で の値8,9)は粘 着 紙 で は137Csが0.096±0.055cm/sec,砂

で0.04±0.019cm/sec,水 で0.88±0.063cm/secで あ り,

ま た 全 粉 塵 量 に 対 す る 降 水 に 対 す る 沈 着 速 度 は 一 般 に

0.1cm/secと 認 め られ て い る10,11)。本 結 果 は 砂 と粘 着 紙

と の 中 間 の 値 を示 した 。7Beに つ い て は一 般 に 認 め ら れ

た値 と比 較 す る とや や 小 さ い。 実 測 が 無 い た め比 較 で き

ない が,本 結 果 の よ う な長 期 に わ た る実 際 の野 外 観 測 結

果 か ら導 か れ た値 は,大 き な化 学 性 の違 いや 物 性 の相 違

が 無 い 限 りオ ー ダ ー的 に137CSと 同程 度 の もの で は な い か

と考 え られ た。 な お,7Beの 吸 収 に つ い て は 無 視 し た。

7Beは 物 理 的 半 減 期 が 短 い た め 土 壌 蓄 積 が 起 こ りに く
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く,た とえ蓄積 して も酸化物で ある12)ため経根 吸収系 に

到 らない と考 えられ るので,検 討 は行 わなか った。 この

ように,松 葉か ら検出 され る核種 につい て,核 種の違い

によって移動の仕方が異 なること,1990年 以前の移行経

路が地 中か らの吸収 と外 部か らの沈 着が主 だったのが,

1990年 以降では大気か らの供給が途絶 える変化 によって

当然の ことなが ら吸収が主 とな ってい く変化 となること

が分か った。

4.ま と め

20年 間にわたる石川県内での松 葉中の核種測定 を通 じ

て137CS,7Be,40Kの 核種 の移行過程 につい て時間 を因子

として考慮 した比較 か ら,こ れ まで検 討出来なかった松

の葉 中の根 か らの吸 収量 の推定 を可 能 と した。す なわ

ち,核 種 の注入量 に関す る時代 ごとの 変遷 を考慮 して,

大気系,土 壌系 における放射性核種濃度 について,移 行

経路 や経路 の変化 を検討 した。発生要 因が人為的な'37Cs

は,1990年 以前 では核実験 やチェルノブイル発電所事故

によ り大気 中に注入 された ものが土壌 に堆積 して,そ れ

が経根吸収 によ り移行 した り,直 接松葉 に沈着 した りし

た。 しか し,1990年 以 降では大気 中か らほ とん ど検:出さ

れず土壌 で依然 として検 出されるこ とか ら,松 葉 に検 出

され る もの は経根 吸収 によって移行 した もの と推 定 し

た。また,'37Csや 同 じアルカ リ金属 の40Kの吸収 は土壌濃

度 と反比例 の関係 にあるこ とが分 かったが,こ のこ とは

牧草 中の137Csと土壌濃度 とで示 したKonshinの 結果 と同

様であ った。 この結果 を基 に濃度 ごとの吸収量 を類推 し

て算出 し,1990年 以前の沈着量 と吸収量 の割合 を推定 し

た。 また,天 然放 射性核種 の7Beに つい ては半減期の 関

係 か ら大気 か らの沈着 に よる移行経 路 だけの検討 とな

り,137Csで 推 定 した方 法 と同様 に移 行速 度 を求め,ほ

ぼ,137Csと 同 オー ダーであ ることを示 した。
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要 約

20年 間 にわたる石川県 にお ける松葉 中の放射性核種濃

度の時間変化 を示 しなが ら,そ の時 々に存在 した量 の由

来 について検討 し,10年 ごとの変化か ら放射性核種 の移

行過程 と外因的要因 との関係 を検討 した。その結果,松

葉 におけ る天然核種 の40Kの 濃縮 係数 は十壌濃度 と反比

例の関係 を示 し,137Csも 同様 な傾 向を示 した。この関係

か ら137Cs全量 のうち経根吸収分 を除いた分 を大気 か らの

沈着分 として,ま た7Beは 短半減期の ため検 出 され るほ

とんどが大気 からの沈着分 と考 え,そ れぞれの移行速度

を推定 して沈着速度 と比較 した。 その結果,一 般 に認 め

られた降水 に対す る粉塵の沈着速度 よ りはやや小 さい も

のの オーダー的 に同程度の値 を示 した。従来,測 定や観

測が不可能 に近い137Csの松葉の吸収が時 間の大幅 な経過

やそれ に伴 う環境状 況の変化 か ら観 測可能 にな り,137Cs

に関す る移行 係数や移行速度 や7Beの 移行速 度が推定可

能 とな った。
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