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Environmental radioactive analysis in the Arakawa river
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Summary―The accident at the Fukushima Daiichi nuclear power plant occurred 
by the Tohoku Pacific Ocean earthquake on March 11, 2011 has become the 
contamination with radioactive materials into the environment. Immediately after the 
accident, the contamination has spread to air, soil, sea water etc. More than four years 
has elapsed, the influence of radiation into the living area has decreased steadily. But 
the environmental pollution is remained. We have measured the radioactive activities 
of soils such as in Fukushima, Fukushima offshore seabed, Tokyo Bay seabed, Tama 
River. In this study, the radionuclides in soil of Arakawa River has been measured and 
been compared to the results of the soil in Tama River. Cs-134, 2.06-year half-life, and 
Cs-137, 30.17-year half-life, have been detected in the soils of Arakawa River like those 
of Tama River. These are the traces of the Fukushima Daiichi nuclear power plant 
accident. However, I-131 which has observed in Tama River is not detected.
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1．諸　言

2011 年 3 月 11 日に発生した東北地方太平洋沖地震による福島第一原発事故以来，大気，海水，
土壌といった環境や作物の放射性物質による汚染がたびたび問題となってきた。事故発生から
4 年以上経過した現在，その生活圏への影響は減少しつつあるが，本研究室で以前行なわれた
研究において，多摩川流域の土壌中から半減期が 8.04 日と短いはずの I-131 が比較的高濃度に
検出された。これは当初，甲状腺の診断や治療に用いられる I-131 が患者から排泄され，それ
が下水を介して川に流れ込んだためではないかと考えられていたが，その後，ヒトの居住や下
水処理施設が上流にない多摩川流域の土壌中からも比較的高濃度の I-131 が検出されたことで，
この仮説は否定された。そこで，本研究においては，同じく関東の一級河川である荒川流域の
土壌中における放射性核種の測定・検出を行ない，多摩川流域の土壌中においての結果と比
較・考察することを目的とした。荒川流域の土壌中からは，半減期がそれぞれ 2.06 年，30.17
年と長い Cs-134，Cs-137 が少量検出され，福島第一原発事故の影響の痕跡が見られたが，
I-131 は検出されなかった。この結果を含め，多摩川流域の土壌中から検出された I-131 の由
来については，さらに多くの地域の土壌サンプルとの比較・考察が必要であろう。

2．研究方法

2-1．サンプリング
荒川流域のうち，戸田公園周辺および葛西臨海公園周辺の河川敷において土壌サンプリング

を行なった。戸田公園周辺の河川敷では T 1 ～ T 4 の 4 ヵ所，葛西臨海公園周辺の河川敷では
K 1 ～ K 5 の 5 ヵ所とサンプリング地点を変更しながら土壌を採取した。サンプリング地点の
位置情報は，携帯式 GPS 装置 eTrex20（Garmin 社）を用いて測定した。また，サンプリン
グ地点の計数率は GM サーベイメータ（日立アロカ社），空間線量率は空間線量率計（日立ア
ロカ社）を用いて，地上 1 m における計数率および空間線量率を測定した。測定日の天候お
よび気温は表 1 のとおりであった。

土壌サンプルの採取は日本工業規格 JISA1201 に従った。まず，サンプル地点の表層の草や
枯葉などを取り除き，この除去によって現われた面を地表面とし，簡易ハンドオーガー，スコ

表 1．サンプリング地点の情報

地名 採取日 天候
気温

最高 最低

戸田公園 2015 年 5 月 31 日 晴れ 31.0 ℃ 20.3 ℃

葛西臨海公園 2015 年 5 月 31 日 晴れ 31.2 ℃ 21.1 ℃
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ップ，試料採取管，ポータブルドリルなどを用いて，この地表面からさらに 10 cm の土壌を
採取した。採取した試料はジッパー付ビニール袋に入れて保存した。

2-2．土壌乾燥
採取した土壌サンプルは，乾燥装置を用いて 30 ℃で 24 時間乾燥させたのち，2 mm の金属

ふるいにかけて透過物のみを本研究のサンプルとした。この土壌サンプルを秤量し，金属製の
バットに移して 140 ℃で恒量になるまで乾燥させた。得られた土壌サンプルを約 100 g 秤量し，
後述する NaI シンチレーションγカウンターの校正に用いたものと同じサンプル瓶に入れて
密閉した。また，別途 100 g を秤量し，β線測定用サンプルとした。

2-3．γ線測定
土壌サンプル中のγ線放出核種の測定は，γ線測定装置である NaI シンチレーションγカ

ウンター（Ospray，キャンベラ社）を用いて，7 時間，γ線を累積測定し，マルチチャンネ
ルアナライザー（Model 802，キャンベラ社）でチャート化して，その面積から放射能を測定
した。

2-4．β線測定
土壌サンプル中のβ線放出核種の測定は，福島第一原発事故によって放出された，体内から

の排泄が悪い向骨元素であるストロンチウム 90（Sr-90）について，平成 15 年 7 月に改訂さ
れた文部科学省科学技術・学術政策局・原子力安全課防災環境対策室の「放射性ストロンチウ
ム分析法」に従い，以下のように行なった。

（1）	 乾燥土壌 100 g を蒸発皿に入れ，500 ℃で 5 時間加熱した。
（2）	 放冷後，2 L ビーカーに移し入れ，ストロンチウム担体溶液（10 mgSr/mL）を正確に

5 mL 加え，よくかき混ぜた。
（3）	 塩酸 1 L を少しずつ加え，蓋をしてホットプレート上で沸騰する直前の状態で 3 時間加

熱した。
（4）	 ブフナー漏斗と濾紙（No. 5C）の上にガラス繊維濾紙（GA 200）を重ねて吸引濾過し，

残留物は温水で洗浄した。濾液と洗液を合わせて，さらに水を加えて液量を2 . 5 Lとした。
（5）	 カルシウム担体溶液（50 mgCa/mL）を 5 mL 加えた。
（6）	 かき混ぜながら水酸化ナトリウムを少しずつ加えて pH 10 以上とした。
（7）	 炭酸ナトリウム 50 g を加え，撹拌して溶解したのち，加熱沸騰させて沈殿を熟成した。

放冷後，沈殿が沈降するまで静置した。
（8）	 上澄み液はデカンテーションで除去し，残りは遠心分離してできるだけ液体を除去した。
（9）	 沈殿を塩酸に溶解し，2 L ビーカーに移して水を加えて約 1.5 L とした。沸騰するまで加

熱したのち，シュウ酸 50 g を加え，アンモニア水で pH 4.0 ～ 4.2 の調整した（ブロモ
クレゾールグリーン溶液で確認）。
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（10）再度加熱して沈殿を熟成した。そして，放冷し沈殿が沈降するまで静置した。
（11）デカンテーションで上澄み液をできるだけ 3 L ビーカーに移した。沈殿は塩酸を用いて

他のビーカーに移した。
（12）上澄み液にカルシウム担体溶液（50 mg Ca/mL）を 5 mL 加えた。
（13）加熱し，かき混ぜながら塩酸を少しずつ加え，生成したシュウ酸カルシウムの白い沈殿

を一度溶解した。そのまま沸騰するまで加熱したのちにシュウ酸 10 g を加え，アンモニ
ア水で pH 4.0 ～ 4.2 に調整した（ブロモクレゾールグリーン溶液で確認）。再度加熱し
て沈殿を熟成した。放冷し沈殿が沈降するまで静置した。

（14）デカンテーションで上澄み液をできるだけ捨てて，沈殿を含む残りは塩酸を用いて，上
記 11 の他のビーカーに移した。

（15）加熱しながら塩酸を少しずつ加え，沈殿を完全に溶解し，水を加えて約 600 mL とした。
（16）沸騰するまで加熱したのち，シュウ酸 5 g を加え，アンモニア水で pH 4.0 ～ 4.2 に調整

した（ブロモクレゾールグリーン溶液で確認）。再度加熱して沈殿を熟成した。放冷し沈
殿が沈降するまで静置した。

（17）上澄み液の大部分をデカンテーションで除き，ブフナー漏斗と濾紙（No. 5 C）を用いて
沈殿を吸引濾過し，シュウ酸アンモニウム溶液（0.2 重量 %）50 mL を 3 回に分けて洗
浄した。濾液ごと沈殿を蒸発皿に移し，乾燥したのちに 600 ℃で 3 時間加熱した。

（18）サンプルを塩酸で溶解し，1 L ビーカーに移した。ホットプレート上で蒸発乾固したのち，
塩酸 200 mL を加えて溶解した。濾紙（No. 5C）を用いて濾過し塩酸で洗浄した。濾液
と洗液を合わせ，さらに塩酸を加えて約 500 mL とした。

（19）サンプル溶液をイオン交換樹脂カラムに流速 5 mL/ 分で通し，ストロンチウムを溶出した。
（20）溶解液 A（15.4 重量 % 酢酸アンモニウム溶液：メタノール＝ 1：1）1100 mL を流速

5 mL/ 分で通し，流出液は廃棄した。
（21）溶解液 B（15.4 重量 % 酢酸アンモニウム溶液）600 mL を流速 5 mL/ 分で通し，ストロ

ンチウムを溶出した。
（22）溶出液を加熱し，蒸発乾固した。水 10 mL および硝酸 10 mL を加えて乾固物を溶解した

のち，再度蒸発乾固した。
（23）水 20 mL を用いて，乾固物を溶解して 100 mL ビーカーに移した。
（24）塩化鉄（Ⅲ）溶液（5 mg Fe/mL）1 mL，塩化アンモニウム 1 g およびフェノールフタレ

イン溶液 0.5 mL を加えて加熱して二酸化炭素を追い出した。液が赤色を呈するまでア
ンモニア水を少しずつ加え，水酸化鉄（Ⅲ）を沈殿させた。さらにアンモニア水 1 mL
を加えて沈殿を加熱熟成した。

（25）濾紙（No. 5A）を用いて速やかに濾過し（この時間をスカベジング日時とした），沈殿
を温めたアンモニア水で洗浄した。濾液と洗液を 100 mL ビーカーに入れ，沈殿は廃棄
した。

（26）飽和炭酸アンモニウム溶液 5 mL を加え，ホットプレート上で炭酸塩沈殿を加熱熟成した。
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（27）あらかじめ質量を測ったガラスフィルター（1G4）を用いて沈殿を吸引濾過し，アンモ
ニア水およびエタノールで洗浄した。110 ℃で 1 時間乾燥し，デシケーター中で放冷し
たのち，沈殿の質量を測定した。

（28）沈殿を 2 週間以上放置した。
（29）低バックグラウンドの液体シンチレーションカウンターで測定した。

2-5．減衰補正
すべてのサンプルの放射能測定結果は，下記の半減期式を用いて，2015 年 6 月 1 日時点で

の放射能として補正した。

dN	dt ＝－λN

ここで，N は時間 t における原子数，λは壊変定数である。

3．結果と考察

戸田公園周辺のT 1～T 4と葛西臨海公園周辺のK 1～K 5の各サンプリング地点の位置情報，
および地上 1 m での計数率と空間線量率は，それぞれ表 2，表 3 のようになった。

表 2．戸田公園周辺の各サンプリング地点の位置情報，計数率，空間線量率

地点
位置 計数率

（cpm）
空間線量率
（µSv/h）緯度（北緯） 経度（東経）

T 1 35 度 48 分 00 秒 139 度 40 分 49 秒 60 0.04

T 2 35 度 47 分 58 秒 139 度 40 分 44 秒 40 0.04

T 3 35 度 47 分 58 秒 139 度 40 分 34 秒 40 0.04

T 4 35 度 48 分 02 秒 139 度 40 分 59 秒 30 0.04

表 3．葛西臨海公園周辺の各サンプリング地点の位置情報，計数率，空間線量率

地点
位置 計数率

（cpm）
空間線量率
（µSv/h）緯度（北緯） 経度（東経）

K 1 35 度 38 分 21 秒 139 度 52 分 14 秒 60 0.08

K 2 35 度 38 分 20 秒 139 度 52 分 08 秒 30 0.03

K 3 35 度 38 分 19 秒 139 度 52 分 01 秒 25 0.02

K 4 35 度 38 分 19 秒 139 度 51 分 47 秒 60 0.06

K 5 35 度 38 分 25 秒 139 度 51 分 17 秒 50 0.05
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計数率については，バックグラウンドは 40 ～ 50 cpm であるため，いずれのサンプリング
地点においてもほぼ平均的な値であった。空間線量率についても，大地からの自然放射線量は
0.41 mSv/ 年≒ 0.0468 µSv/h，宇宙線による自然放射線量は 0.36 mSv/ 年≒ 0.0411 µSv/h，空
気中のラドン壊変生成物による自然放射線量は 1.3 mSv/ 年≒ 0.1484 µSv/h である1）ため，い
ずれのサンプリング地点においてもほぼ平常値であった。

次に，戸田公園周辺の T 1 ～ T 4 と葛西臨海公園周辺の K 1 ～ K 5 の各サンプリング地点に
おける土壌中のγ線放出核種の放射能濃度は，それぞれ表 4，表 5 のようになった。

土壌中のγ線放出核種の放射能濃度については，K-40，Cs-134，Cs-137 はほとんどのサン
プリング地点において検出されたが，I-131 はいずれのサンプリング地点においても検出限界
以下であった。

K-40 は半減期が 1.28 × 109 年2）と長く，大地に含まれる壊変系列をつくらない天然放射性
核種であり，これが検出されたのは必然であるといえる。

Cs-134，Cs-137 はいずれも人工放射線核種であり，その半減期は Cs-134 が 2.06 年3），Cs-
137 が 30.17 年2）であるため，これらが検出されたのは 2011 年 3 月 11 日に発生した東北地方
太平洋沖地震による福島第一原発事故の影響が残っているものであると考えられる。福島第一
原発から北西 7.8 km に位置する浪江町で採取された土壌中の放射線核種濃度は，原子炉停止

表 4．戸田公園周辺の各サンプリング地点におけるγ線放出核種の放射能濃度

核種名
γ線エネルギー

（keV）
放射能濃度（Bq/g）

T 1 T 2 T 3 T 4

I-131 364.48 不検出 不検出 不検出 不検出

Cs-137 661.65 0.698 0.467 0.156 0.0483

Cs-134 795.85 0.178 0.114 0.0403 0.0168

K-40 1460.81 不検出 0.470 0.394 0.424

ただし，不検出とは検出限界以下であったことを表わす。

表 5．葛西臨海公園周辺の各サンプリング地点におけるγ線放出核種の放射能濃度

核種名
γ線エネルギー

（keV）
放射能濃度（Bq/g）

K 1 K 2 K 3 K 4 K 5

I-131 364.48 不検出 不検出 不検出 不検出 不検出

Cs-137 661.65 0.978 不検出 0.00478 0.0446 0.230

Cs-134 795.85 0.242 不検出 不検出 0.0133 0.0546

K-40 1460.81 0.556 0.419 0.397 0.366 0.376

ただし，不検出とは検出限界以下であったことを表わす。
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日である 2011 年 3 月 11 日時点で Cs-134 が 1626 Bq/g，Cs-137 が 1859 Bq/g であり，2011 年
5 月 19 日時点で Cs-134 が 1526 Bq/g，Cs-137 が 1851 Bq/g であった4）。本研究のサンプリン
グ地点の土壌中においても，事故直後，同様に Cs-134 と Cs-137 がほぼ等しい濃度存在してい
たと考えると，今回検出された Cs-134 と Cs-137 の放射能濃度の差は両者の半減期の差による
ものであると考えられる。また，事故直後の浪江町の土壌中と比較して，本研究のサンプリン
グ地点の土壌中では，事故発生からの時間的あるいは事故現場からの距離的に，Cs- 134 と
Cs- 137 の放射線濃度はほぼ検出されなくなっているといえる。

I-131 も人工放射線核種であるが，半減期が 8.04 日2）と短いため，これが検出されなかった
のは，事故発生から 4 年以上経過した現在において必然であるといえる。ところが，本研究を
行なう以前に所属する研究室で行なわれた別の研究において，2014 年 5 月 17 日時点で多摩川
流域の登戸周辺の土壌から比較的高濃度の I-131 が検出された。これは当初，I-131 およびそ
の化合物は甲状腺の診断や治療に用いられる2）ため，医療用途の I-131 が患者から排泄され，
それが下水を介して川に流れ込んだためではないかと考えられていた。しかしその後，ヒトの
居住や下水処理施設が上流にない，多摩川流域最上流の小河内ダム周辺でも比較的高濃度の
I-131 が検出され，この仮説は否定された。本研究においては荒川流域の土壌からは I-131 が
検出されなかったという結果も含め，多摩川流域の土壌中から検出された I-131 の由来につい
ての考察には，さらに多くの地域の土壌サンプルとの比較が必要であろう。

2011 年 3 月の福島第一原発事故以降に，今回測定した人工放射性核種は，ロシア・日本海5），
ヨーロッパ全土6），オーストリア7），ポーランド8），そして，当然のことながらわが国の生活圏
でも見いだされてきた。さらには，生物への移行も確認されており，植物だけでなく，水産物
にも蓄積が見られている。今後も，生活圏への放射線影響の源として，あるいは生物全般への
放射性物質の移行源として，土壌中の放射性同位元素測定を継続するつもりである。

表 6．戸田公園周辺の各サンプリング地点におけるβ線放出核種の放射能濃度

核種名
放射能濃度（Bq/g）

T 1 T 2 T 3 T 4

Sr-90 不検出 不検出 不検出 不検出

ただし，不検出とは検出限界以下であったことを表わす。

表 7．葛西臨海公園周辺の各サンプリング地点におけるβ線放出核種の放射能濃度

核種名
放射能濃度（Bq/g）

K 1 K 2 K 3 K 4 K 5

Sr-90 不検出 不検出 不検出 不検出 不検出

ただし，不検出とは検出限界以下であったことを表わす。
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最後に，戸田公園周辺の T 1 ～ T 4 と葛西臨海公園周辺の K 1 ～ K 5 の各サンプリング地点
における土壌中のβ線放出核種の放射能濃度は，それぞれ表 6，表 7 のようになった。

土壌中のβ線放出核種については，いずれのサンプリング地点においても検出限界以下であ
った。
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