
1． はじめに
　このたび，日本気象学会の₂₀₁₈年度堀内賞という大
変名誉な賞を賜りまして，身に余る光栄でありますと
ともに，推薦および選考してくださった方々に心から
感謝致します．堀内賞の対象分野は，「主に気象学の境
界領域・隣接分野あるいは未開拓分野における…」と
のことで，これまで指導してくださった，また，一緒
に研究をしてきた，さらに，協力してくださいました
気象と大気汚染分野および，農業と微生物や森林など
の陸域生態系分野，および放射化学分野など多くの
方々に，深く感謝いたします．受賞の対象となった研
究は主に，福島第一原子力発電所事故後初期の放射性
物質の動態解明と，農耕地からの温室効果ガスのフ
ラックス測定と発生抑制技術の開発，およびアジアに
おける大気汚染の実態解明ですので，これらを中心に
紹介させていただきます．

2． 東京電力福島第一原子力発電所事故後初期の
放射性物質の動態解明

2.1　SPM計使用済みテープろ紙の測定に至る経緯
2.1.1　放射性セシウムの測定
　₂₀₁₁年 ₃月₁₁日午後に東日本大震災が発生したと
き，私は千葉県柏市にある東京大学大気海洋研究所の
中島映至教授の研究室に在籍しており，アジアの大気

汚染について観測的研究に従事していました（鶴田・
矢吹　₂₀₀₈）．この大震災に伴って東京電力（東電）福
島第一原子力発電所（以下，本文では原発，図では
FD ₁ NPPと省略します）が停止して事故が起こり，
放射性物質が環境中に放出されました．そこで，中島
教授らが中心となって，日本地球惑星科学連合と日本
放射化学会および日本地球化学会などが，学問分野を
越えて共同して，東日本を中心に大気中の放射性物質
の測定が開始され，私はその一部を受け持つことにな
りました（鶴田・中島　₂₀₁₂；Kita and Kajino ₂₀₁₉；
Tsuruta and Nakajima ₂₀₁₉）．さらに₂₀₁₁年 ₆ ‒ ₇月
には，文部科学省の主導で実施された，福島県東部を
中心とした ₅ ‒₁₀kmメッシュでの表層土壌中の放射
性物質調査にも参加しました．この調査には，全国か
ら大気，土壌，放射化学，放射線影響など多くの異
なった分野から大勢の方々が参加して，大きな成果が
得られました（Saito et al. ₂₀₁₅）．一方，原発事故以前
から，空間中のγ線量を示す空間線量率は文部科学省
により全国のモニタリングポストで測定されており，
事故直後はさらに多くの地点で連続的に測定されて，
放射性物質の濃度変化がすぐにわかるようになりまし
た（第 ₁図）．これらのデータはその後 ₁つにまとめら
れて公表されています（原子力規制委員会　₂₀₁₂）．ま
た第 ₁図に示すように，大気中の放射性核種の連続測
定は，福島県東部や関東地方の研究機関や国などでそ
れぞれ独立して実施されました（Tsuruta et al. ₂₀₁₂）．
これらの公表データの引用先も ₁つにまとめられてい
ます（Tsuruta et al. ₂₀₁₉）．これらの貴重なデータを
もとに，事故後に呼吸による内部被ばく線量の評価，
原発からの放射性物質の放出率の推定，および大気輸
送・沈着モデルによる放射性物質のシミュレーション
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結果などが多くの研究者によって報告され，その実態
と影響などが次第に明らかになってきました．しかし
事故から ₃年が経った₂₀₁₄年になっても，これらの不
確実性が大きいことが「原子放射線の影響に関する国
連科学委員会」（UNSCEAR）でも指摘されていました
（UNSCEAR ₂₀₁₄）．
　私の最初の勤務先は₁₉₇₂年の旧横浜市公害対策局大
気規制課（ ₂年後に旧横浜市公害研究所に異動）であ
り，₁₉₆₈年と₁₉₇₂年に制定された大気汚染防止法およ
び環境基準に基づいて，全国の大気汚染常時監視網の
一環として大気中の浮遊粒子状物質（Suspended Par-
ticulate Matter：SPM，直径₁₀μm以下のエアロゾル）
の連続測定が開始された頃でした．この測定は人の健
康予防を目的として各自治体が実施していますので，
人口の多い都市域を中心に数多く設置されています
（第 ₂図 a）．その配置は，森林地帯や山岳地帯などを

含めて比較的等間隔に設置されている気象庁の地域気
象観測システム（アメダス）とは大きく異なっていま
す．SPMの質量濃度（μg m－₃）は，測定機器の内部
に設置されたテープ状のろ紙上に SPMが ₁時間ごと
に連続採取され，β線吸収法によって自動で測定され
ます（第 ₂図 b）．そこで，原発事故直後の大気中の放
射性核種濃度の時空間分布を，この SPM計に搭載さ
れていた採取済みテープろ紙を分析することによって
再現できないか，と事故後初期から考えていました．
一方，環境省が早い段階で全国の自治体の関係機関
に，事故後の大気採取済みの SPMテープろ紙の保存
を要請していました．そこで，文部科学省による緊急
土壌調査が一段落した₂₀₁₁年秋に，文部科学省と環境
省に対して，上記の考えを提案しました．その際，Ge
半導体検出器による放射性核種の測定を首都大学東京
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第 ₁図　 原発事故後初期の国と自治体による空間
線量率の主なモニタリングポストと各機
関で独立に実施した大気中放射性核種の
採取地点．FD ₁ NPPは東京電力福島原子
力第一発電所．四角で囲んだ地域は福島
県東部で，文部科学省（MEXT），経済産
業省（METI），米国国家安全保障局
（DOE/NNSA）などが採取した地域．な
お，その他に，東電が敷地内で，また福
島県や茨城県が原子力発電所施設周辺で
密なモニタリングを実施している
（Tsuruta et al.（₂₀₁₉）を改変）．

第 ₂図　 （a）東日本の大気環境常時測定地点（₂₀₁₀
年度）．Nは福島県中通り，Hは福島県浜
通り（Tsuruta et al. ₂₀₁₄を改変）．（b）
SPM計に搭載されていたテープろ紙の一
例．灰色の円の部分が ₁時間大気採取済
みのスポット（大浦ほか　₂₀₂₀）．



（現東京都立大学）の海老原　充教授と大浦泰嗣准教授
にお願いし，大気拡散沈着モデルにより事故後のシ
ミュレーションをされていた国立環境研究所の大原利
眞福島研究統括に協力を仰ぎ，東京大学の中島映至教
授と私の ₅人の研究チームが発足しました．また，
₂₀₁₅年からは東京大学の森口祐一教授も参加されまし
た．
　その後，文部科学省の提案により，放射性核種の定
量化のテスト分析を開始しました．まず，環境省を通
じて自治体から送っていただいた SPM測定局の数地
点の事故直後のテープろ紙を用いて，首都大学東京で
放射性セシウム（₁₃₄Csと₁₃₇Cs）を測定しました．その
結果，約 ₁時間の測定時間で₁₃₇Cs濃度が ₁ Bq m－₃前
後の低濃度まで精度良く測定できることが確認できま
した．次に，この測定値が正確かどうかを検証するた
めに，東京都立産業技術研究センター（TIRI）が旧駒
沢支所で ₁時間毎に大気を採取・測定した放射性物質
濃度を，その東側約 ₁ kmに設置されている東京都大
気汚染常時監視網 K局の SPMテープろ紙の測定値と
比較しました．その結果，大気採取方法および測定機
器は異なっていたにもかかわらず，₃月₁₅日₁₁時（₁₀‒
₁₁時の ₁時間平均濃度）に最高を示した₁₃₇Cs濃度は，
ほぼ同じ値であることがわかり，SPMテープろ紙の
測定値は信頼できることが明らかになりました
（Nagakawa et al. ₂₀₁₅；Tsuruta et al. ₂₀₁₄；Oura et 
al. ₂₀₁₅）．しかし，放射性ヨウ素（₁₃₁I）は，半減期が
約 ₈日間と短いので，その時点ではすでに検出されま
せんでした．以上のテスト分析が成功したので，₂₀₁₂
年の夏に環境省の要請を受け，東北，関東および中部
地方の自治体から事故後の使用済みテープろ紙を首都
大学東京に送っていただきました．その後，環境省や
原子力規制庁の委託事業や文部科学省の科学研究費補
助金および環境省の環境研究総合推進費などの競争的
資金により，SPM局のテープろ紙中の₁₃₄Csと₁₃₇Csの
測定が開始され，₂₀₂₀年度まで継続されました．
2.1.2　SPM採取日時の確定と₁₃₇Cs濃度の精度検証
　常時監視でのテープろ紙による SPM濃度の測定で
は， ₁時間後に大気採取が終了した時点で，自動的に
採取日時と SPM濃度が決定されます．しかし，使用
済みテープろ紙の₁₃₄Csと₁₃₇Csの測定では，常時監視時
には起こり得ない次の ₂つの課題を解決する必要があ
りました． ₁つ目の課題は， ₁巻のテープろ紙では，
SPM濃度が ₁か月から数か月間連続測定され，正常
な場合は ₁日に₂₄個の採取済みスポットが存在します

（第 ₂図b）．しかし，送付されたテープろ紙の中には，
₁日のスポット数が₂₄個以上や以下の場合がありまし
た．この原因は，テープろ紙の定期的な交換，測定機
器の保守点検，そして計画的/計画外の停電などによ
ることがわかりました．そこで，公表されている SPM
濃度の ₁時間値などを参考にして，ほとんどの採取済
みスポットの日時を正確に決定しました（大浦ほか　
₂₀₂₀）．もう ₁つの課題は，テープろ紙は ₁か月以上連
続使用されるためにきつくしっかりと巻かれていたた
め，特に₁₃₇Cs濃度のピーク時のスポットのろ紙上に採
取されたエアロゾルの一部が， ₁周後に巻かれたろ紙
の裏面に付着していたことです．全てのデータを検討
した結果，ピーク時の高濃度の₁₃₇Csの裏面への付着割
合はろ紙の材質によって異なり，フッ素樹脂製ろ紙と
ガラス繊維製ろ紙ではそれぞれ最大₂₀％と ₅％だった
ことがわかりました（Tsuruta et al. ₂₀₁₄；Oura et al. 
₂₀₁₅）．そのため，スポットの日時の確定と SPMの裏
面への付着の影響については，多くの時間を割いて精
査しました．
2.2　₁₃₇Cs濃度の時空間分布と放射性プルーム
　前述した課題を解決した後に，事故直後の₂₀₁₁年 ₃
月₁₂日以後の ₁時間毎の₁₃₄Csと₁₃₇Csの時空間分布を
復元することができました．これにより，大気エアロ
ゾル中の₁₃₇Csが，どの地点（地域）で，どのくらいの
高濃度で，何時間続いて，どこへ輸送されたのかなど，
放射性プルーム（以下，プルームと略します）の動態
をほぼ明らかにすることができました．そしてこれら
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第 ₃図　 福島県が（a）福島県東部と（b）浜通り
（第 ₂図の H）に設置した SPM地点（●）
とモニタリングポスト（○）の位置．
FD ₁ NPPと FD ₂ NPPは，各東京電力福
島第一および第二原子力発電所（Tsuruta 
et al. ₂₀₁₈）．



の詳細な解析結果を，Tsuruta et al.（₂₀₁₄），鶴田ほか
（₂₀₁₇），Tsuruta et al.（₂₀₁₈）で報告しましたので，
この章では顕著なプルームの事例解析結果を紹介しま
す．
2.2.1　原発近傍の₁₃₇Cs濃度変化と複数のプルーム
　原発近傍での放射性物質の動態は，原発から約
₃.₂km北西方向の双葉局と₁₇.₅km南方の楢葉局（第
₃図 b）のテープろ紙の測定とデータ解析により，初
めて明らかになりました（Tsuruta et al. ₂₀₁₈）．第 ₄
図 a，cはこれら ₂地点の₁₃₇Cs濃度の経時変化で，第
₄図 bは，FD₁NPPから約₁₀km南方の東電福島第二
原子力発電所（FD ₂ NPP）における高さ₁₂₀mの排気
筒での風向を示しています．南寄りの風が吹いた期間

は北側に位置する双葉局でプルームが観測され，北寄
りの風になると南側の楢葉局でプルームが観測されて
います．
　第 ₁表によれば，双葉局と楢葉局の ₂地点を含む浜
通りと中通りおよび関東地方の SPM局の分析データ
から，観測されたプルーム（目安として福島県と関東
地方で₁₃₇Csのピーク時の濃度がそれぞれ₃₀，₁₅Bq m－₃ 

以上を示したもの）は，最初に解析した ₉つ（P ₁～
P ₉）（Tsuruta et al. ₂₀₁₄）だけでなく全部で₁₉回存
在したことがわかりました．そのうち，福島県東部の
浜通り（第 ₂図 aの Hと第 ₃図）で観測されたプルー
ムは原発より北側で₁₁回，南側で ₈回あり，福島県中
部の中通り（第 ₂図 aの N）で ₂回，関東地方で ₅回

ありました．このように地域
によって到達したプルームの
数が異なったのは，気象条件
や地形などの影響を受けたこ
とによります．特に浜通り北
部では₁₄日間中に ₉日間もプ
ルームが観測されましたが，
これは南寄りの風が頻繁に吹
いたためと考えられます．次
に主なプルームの動態につい
て，到達した日時の順ではな
く，福島県の浜通りと中通
り，および関東地方での状況
をまとめて紹介していきます
が，ここで，観測データ解析
結果と大気輸送沈着モデルに
よるシミュレーション結果か
ら推定した，主要なプルーム
（P ₁～P ₉）の模式的な輸送
経路を第 ₅図に示します
（Nakajima et al. ₂₀₁₇）．これ
以後，SPM地点のたとえば
₅時の濃度は， ₄時から ₅時
の ₁時間平均濃度を示します．
2.2.2　 ₂₀₁₁年 ₃月₁₂日 の

プルーム（p ₁，
P ₁ v，P ₁）

　事故発生の翌日の ₃月₁₂日
に放出された放射性物質の実
態は，他のデータを含めて解
析した結果，次のように明ら
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第 ₄図　 FD ₁ NPP近傍の₁₃₇Cs濃度と空間線量率（RD）と風向の経時変化（₂₀₁₁
年 ₃月₁₂‒₂₅日）．（a）双葉局および原町局と（c）楢葉局の₁₃₇Cs濃度の経
時変化．（b）FD ₂ NPPでの風向の経時変化．RDの地点の位置は第 ₃図
を参照．DLは検出下限値でその実測値は不検出（Tsuruta et al. ₂₀₁₈）．



かになりました．まず
原発の敷地内で₁₂日早
朝 ₄時過ぎに空間線量
率 が 増 加 し 始 め
（TEPCO ₂₀₁₁），₁₂日

₄時半には原発から
₄ km北に位置する福
島県のモニタリングポ
スト（MP）の郡山（第
₃図 b）で上昇し始め
ました（福島県　₂₀₁₂）．
福島県原子力対策本部
では，₁₂日から₁₃日に
かけて原発から₂₀km
圏内で測定を緊急に実
施し，₁₃₇Csと₁₃₁I濃度
が₁₂日 ₈時過ぎには増
加したことが判明しま
し た（ 経 済 産 業 省　
₂₀₁₁）．その後，原発近
傍₃.₂kmにある双葉
局での₁₃₇Cs濃度は，₉
時にプルーム p ₁によ
る 最 初 の ピ ー ク
（₅₆Bq m－₃）を観測し，
₁₅時 に 測 定 期 間 中
で₁₃₇ C s が 最 高 濃 度
₁₃,₆₀₀Bq m－₃を観測
しました（第 ₄図 a）．双葉局から北西方向₂.₅kmに位
置するMPの上羽鳥（第 ₃図 b）でも，₁₅時に空間線
量率が₁.₆mSv h－₁と最大値を示しました（福島県　
₂₀₁₂）．これらの₁₅時のピークは，₁号機のベント操作
による（TEPCO ₂₀₁₅）プルーム P ₁ vが到達したた
めとわかりました．上羽鳥のプルームが双葉局のプ
ルームと同一だったと仮定して，実測した₁₃₄Cs濃度
と₁₃₇Cs濃度および緊急測定結果（経済産業省　₂₀₁₁）か
ら推定した₁₃₁I濃度（₁₃₇Cs濃度の₃₀倍）の合計は，国
際原子力機関（IAEA ₂₀₀₀）の換算係数を用いると，
空間線量率全体の約₂.₅％と計算され，₁₃₂Teや₁₃₂Iなど
の短寿命核種やガス状の₁₃₃Xeが大半であったと推定
されました．空間線量率のデータはプルームの到来を
迅速に検出できるのですが，その空気中の放射性核種
の濃度まではわかりません．したがって今後は，放射
性核種濃度を迅速に測定する機器の開発が望まれま
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第 ₁表　 放射性プルームの到達日とその到達地域およびその放出源（Tsuruta et al. 
₂₀₁₈）．

プルーム ₂₀₁₁年₃月₁₂‒₂₅日 プルームの到達地域 放出源
No. ₁₂ ₁₃ ₁₄ ₁₅ ₁₆ ₁₇ ₁₈ ₁₉ ₂₀ ₂₁ ₂₂ ₂₃ ₂₄ ₂₅ 浜通り 中通り 関東 号機

北部 南部 No.
p₁ ○ ○ ₁
P₁v ● ● ₁
P₁ ● → ● ₁
P₁’ ● ● ₁
p₂ ○ ○ ○ ₁ and/or ₃
P₂ ● ● ● ₂ and/or ₃
P₃ ● → ● ● ₂ and/or ₃
P₄ ● ● ● ₂ and/or ₃
P₄’ ● ● ₂ and/or ₃
P₅ ● ● ₂ and/or ₃
P₅’ ● ○ ₂ and/or ₃
P₆ ● ● ₂ and/or ₃
P₇ ○ ○ ₂ and/or ₃
P₈ ● → ● ● ₂ and/or ₃
P₈’ ● ● ₂ and/or ₃
P₉ ● ○ ● ● ₂ and/or ₃
P₉’ ● ● ₂ and/or ₃
P₁₀ ● ● ₁
P₁₁ ● ● ₂ and/or ₃
プルーム No.：p₂は Tsuruta et al.（₂₀₁₈），P₇は Tsuruta et al.（₂₀₁₄）に記述されている．
浜通りと中通りの位置：第₂図に示した．
●：₁₃₇Cs最高濃度≥₁₀₀Bq m－₃．
○：₁₃₇Cs最高濃度＜₁₀₀Bq m－₃．
→：₁₃₇Cs高濃度が翌朝まで継続した．
●：降水がその地域で観測された．

第 ₅図　 大気輸送沈着モデルによるシミュレー
ション結果と SPMデータ解析結果とか
ら推定した主なプルーム（P ₁ ‒P ₉）の輸
送経路．（a）P ₁，P ₂，P ₃，P ₄．（b）
P ₅，P ₆，P ₇，P ₈，P ₉．記号と数値
は SPM地点．（a）の関東平野の黄色い曲
線の矢印はその後の SPMデータ解析か
ら明らかになった P ₂の日中の輸送経路
（Nakajima et al.（₂₀₁₇）を改変）．



す．一方，₁₂日₁₅時₃₆分に起こった水素爆発時のプ
ルームは，双葉局では観測されませんでしたので，大
気中の濃度が不明で今後の検討課題です．原発から約
₂₅km北側に位置する原町 SPM局（第 ₃図 a）では，
₃月₁₂日夜間に到達したプルーム P ₁により₁₃₇Cs濃度
が最高₅₇₇Bq m－₃と増加しました（第 ₄図 a）．このプ
ルームは水素爆発以後に原発から放出されたと推測さ

れました．
2.2.3　 関東地方に到達した主なプルーム（P ₂，

P ₄，P ₇，P ₉）
　 ₃月₁₅日 ₀時前後に放出されたプルーム P ₂は，北
寄りの風により ₃月₁₅日 ₃時には，浜通りの楢葉局付
近を通過して₁₃₇Cs濃度は₈,₃₀₀Bq m－₃とこの地点での
期間中の最高濃度を観測しました（第 ₄図 c）．その後

第 ₆図 aに示すように，北東
風により関東東部沿岸域に輸
送され，その後の東寄りの風
で関東中部から₁₅時には関東
地方西部の山麓付近まで輸送
されました（関東地方での最
高濃度は₁₅₃Bq m－₃）．この
プルームの一部は，南寄りの
風により空間線量率が増大し
た北関東地方に運ばれました
が，SPM地点のデータは存
在しないため，₁₃₇Cs濃度の時
空間変化の詳細は不明です．
翌日の ₃月₁₆日午前中にも関
東地方東部沿岸域では，強い
北寄りの風で輸送されたプ
ルーム P ₄（最高濃度は約
₁₈₀Bq m－₃）が観測されまし
た（第 ₆図 b）．このプルーム
は，原発から₁₆日 ₀ ‒ ₃時に
放出された後は，北風により
沿岸域の東海上を南下しまし
た（Miyasaka et al. ₂₀₁₅）．
また ₃月₂₀日午後には第 ₆図
cに示すように，関東地方中
部で広範囲に₁₃₇Cs濃度が増
加し（最高は約₄₀Bq m－₃），
プルーム P ₇が到達しまし
た．このプルームは第 ₆図 c
のAに示すように，₃月₂₀日
未明に原発を出発してから西
寄りの風で一旦海上に運ばれ
た後，時計回りの北東から東
寄りの風の変化により，₁₂時
ごろには関東地方東部沿岸域
に輸送されました（Miyasaka 
et al. ₂₀₁₅）．その後，関東地
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第 ₆図　 東日本の SPM地点での₁₃₇Cs濃度と₁₀₀₀hPaでの風向風速の空間分布．
（a）₂₀₁₁年 ₃月₁₅日 ₉時．（b）₃月₁₆日 ₉時．（c）₃月₂₀日₁₅時．（d）₃月
₂₁日 ₉時．P ₂，P ₄，P ₇，P ₈，P ₉はプルームの番号，Zは地上風の収
束帯．A，B，Cと Yは本文参照（鶴田ほか（₂₀₁₇）を改変）．



方の中部から西部山麓にまで
輸送されて，夜間にその付近
に滞留しました．さらに，関
東地方では ₃月₂₁日の午前中
に北東風でプルーム P ₉が到
達し，茨城県南部で最高濃度
（₃₀₉Bq m－₃）が測定されまし
た（第 ₆図 d）．風上側の福島
県浜通りの楢葉局でのプルー
ム P ₉の最高濃度は₂₁日 ₁時
に₁₀₀Bq m－₃でした（第 ₄図
c）．これは，第 ₆図 dの P ₉
の輸送経路（黒実線）が示す
ように原発から北寄りの風で
浜通りの東海上を通過したため，楢葉局はこのプルー
ムの西端だったためです．その後，プルーム P ₉は北
東風により茨城県東部沿岸域から東京湾方面に輸送さ
れました．関東地方での₁₃₇Csの最高濃度が ₃月₁₅日の
プルーム P ₂より ₂倍になった主な原因は，つくば上
空での気温の逆転層が高度₆₀₀m付近に存在していて，
SPMが逆転層内に閉じ込められたためです（Tsuruta 
et al. ₂₀₁₄；Nakajima et al. ₂₀₁₇）．このようにSPM試
料の測定により₁₃₇Csの時空間分布が明らかになり，関
東地方に到達したプルームの p ₂，P ₄および P ₇の存
在が，初めて明らかになりました．
2.2.4　 福島県中通りに到達したプルーム（P ₃，

P ₈）
　一方，福島県の中通り（第 ₂図 aの N）では，浜通
りや関東地方と異なり，プルームが ₂回（ ₃月₁₅日の
P ₃と ₃月₂₀‒₂₁日の P ₈）到達しました． ₃月₁₅日は
午前中に東風から南東風に変化したので，第 ₇図 aに
示すように，朝に放出されたプルームは₁₂時には中通
り南部の G地点に輸送されました．その後，プルーム
の移動により，最高濃度を示した時間も南部から北部
に進むにつれて遅くなったので，高濃度域が北上した
ことがわかりました．最高濃度は，E地点では₁₃時に
₃₃₀Bq m－₃でしたが，その後北部の地点ほど次第に低
くなり，A地点では₂₂時頃に₁₃‒₃₃Bq m－₃と，E地点
の約₁/₁₀となりました．この低下の原因は，原発から
の放射性物質の放出強度の減少（Katata et al. ₂₀₁₅）だ
けでなく，プルーム中の₁₃₇Csの一部がその後観測され
た雲粒や降水に取り込まれたためと考えています．
　次に ₃月₂₀日は，福島県東部では午前中から南東よ
りの風が吹き（第 ₆図 cの C），それに伴い，双葉局で

も昼前後にプルーム P ₈による高濃度が観測されまし
た（第 ₄図 a）．そして中通りでは，北部で₁₅時に最高
濃度（約₅₀Bq m－₃）を示しました（第 ₇図 b）．その
後，このプルームの一部は夜間の北風への変化にとも
なって，ゆっくりと中通りの北部から南部へ輸送され
ながら最高濃度も減少していきました（F地点では ₃
月₂₁日 ₃時に最高濃度約₃₀Bq m－₃）（第 ₇図 b）．一
方，プルーム P ₈の一部は，沿岸域の強い南寄りの風
により，₂₀日夜に浜通り北部と宮城県南部に輸送され
ました（最高濃度は約₃₄₀Bq m－₃）．しかし，宮城県仙
台平野での SPM局では，₂₀日は南東の海風が吹き続
けたので，₁₃₇Csは検出されませんでした．その後，₃
月₂₁日の ₉時には第 ₆図 dに示すように，原発より北
方の Y地域で₁₀Bq m－₃前後の₁₃₇Cs濃度が観測されま
した．これは，前夜に上空で北方に輸送された汚染気
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第 ₇図　 福島県中通りと浜通り北部のSPM地点におけるプルーム通過時の₁₃₇Cs最
高濃度の観測時刻の空間変化．（a）₂₀₁₁年 ₃月₁₅日のプルーム P ₃．（b）
₃月₂₀‒₂₁日のプルーム P ₈．A‒Mは SPM地点．数字は最高濃度を観測
した時刻．太い矢印はプルームの推定輸送経路（Tsuruta et al. ₂₀₁₄）．

第 ₈図　 双葉局での SPM 試料中の₁₃₇Cs 濃度
と₁₃₄Cs/₁₃₇Cs（₁₃₇Cs＞₃₀Bq m－₃）の経時変
化（₂₀₁₁年 ₃月₁₂‒₂₅日）．数値（₀.₉₄，
₁.₀₈，₁.₀₅）は Nishihara et al.（₂₀₁₂）の
インベントリの各 ₁， ₂， ₃号機の₁₃₄Cs/
₁₃₇Csの値（Tsuruta et al. ₂₀₁₈）．



塊の一部が，その後の強い北寄りの風で鉛直混合によ
り地上に運ばれたためと解釈しました．これらから局
地風系と複雑地形が，プルームの輸送経路に大きく影
響を与えたことが明らかになりました．
2.3　大気エアロゾル中の₁₃₄Cs/₁₃₇Csの比
　次に，これらのプルームがどの原子炉から放出され
たかを明らかにできれば，炉内事象の解明に貢献でき
ます．そこで，Nishihara et al.（₂₀₁₂）が計算した原発
停止時に格納容器内に存在していた放射性核種の総量
比と，原発近傍₃.₂km北西にある双葉局の₁₃₇Cs濃度が
₃₀Bq m－₃以上のデータによる₁₃₄Cs/₁₃₇Csを比較しまし
た．その結果，₃月₁₂‒₁₃日に双葉で測定されたプルー
ム（p ₁，P ₁ v，P ₁ ′）の比はすべて約₀.₉₂（第 ₈図）
で，Nishihara et al.（₂₀₁₂）で示された ₁号機のインベ
ントリ値の比（₀.₉₄）にほぼ等しく，これらのプルー
ムが ₁号機からの放出だったことを，初めて大気試料
から確認できました（Oura et al. ₂₀₁₅；Tsuruta et al. 
₂₀₁₈）．しかし，₃月₁₅日以降は，双葉局でも楢葉局で
も ₂号機ないし ₃号機のインベントリ値の比（それぞ
れ₁.₀₈と₁.₀₅）に近い値だったため，どちらかに決定
することはできず，両方あるいはどちらか単独による
放出と解釈しています．
2.4　 ₁₃₇Csの土壌沈着量と SPM地点の積算濃度と

降水との関係
　放射性物質の土壌への沈着量の測定は，文部科学省
による福島県東部を中心とした調査（Saito et al. ₂₀₁₅）
と東日本から中部日本までを対象とした航空機モニタ
リング（文部科学省　₂₀₁₁）で詳細な空間分布が明らか
になっています（第 ₉図 a）．最も沈着量が多かった原
発から北西方向へ約₃₀kmに及ぶ福島県東部の帯状の
分布は， ₃月₁₅日のプルーム P ₃（第 ₅図 a）が夕方
から夜間にかけて観測された降水によって一部が沈着
したことも寄与している可能性があります．また，航
空機モニタリングでは，東北地方の宮城県北部と岩手
県南部の県境沿いにも₁₃₇Cs沈着量の相対的に多かっ
た地域（第 ₉図 aの Z）が存在しましたが，前述した
とおり ₃月₂₀日のプルーム P ₈（第 ₅図 b）が北方に
も運ばれ，その一部が ₃月₂₀日夜間にこの地域で観測
された降水により沈着したためです．しかし，この日
は宮城県の仙台平野では下層で東寄りの海風が吹き続
け，宮城県の平野部に位置する SPM局では₁₃₇Csは検
出されなかったことから，プルーム P ₈はこの海風の
上空や SPM局のない西側の山間部を輸送されたと解
釈しました．

　一方，第 ₉図 bに示すように，関東地方東部の₁₃₇Cs
の沈着量の多かった地域と，SPM局の ₃月₂₁日の₁₃₇Cs
積算濃度の高い地点とは良く一致しました．この地域
の SPM局のプルーム P ₉（第 ₆図 d）による高濃度が
測定された時間帯は ₃月₂₁日の ₇ ‒₁₁時ごろで，降水
が観測された時間帯（第 ₉図 c）とほぼ対応していま
したので，降水によって大気中の高濃度の₁₃₇Csの一部
が地表に湿性沈着したことがわかりました．なお関東
地方では， ₃月₁₅日の午前中にもプルーム P ₂が通過
しましたが（第 ₆図 a），平野部では降水は観測されず
土壌への沈着は乾性沈着だけでしたので，その沈着量
は ₃月₂₁日のそれよりずっと少なかったはずです．ま
た第 ₉図 aによれば，₁₃₇Csのない関東地方北部の栃木
県，群馬県にも₁₃₇Csの沈着量の多かった地域が存在し
ています．この原因は，放射性物質は雨粒だけでなく
雲粒や霧粒にも取り込まれた結果と報告されていて
（Hososhima and Kaneyasu ₂₀₁₅），大気輸送沈着モデ
ルによるシミュレーション結果との比較もなされてい
ます（Kajino et al. ₂₀₁₉）．このように，土壌沈着量分
布がいつ引き起こされたかを正確に推定するために
は，₁₃₇Cs濃度と降水の有無を同時に解析する必要があ
ります．
2.5　他の研究分野との連携
　テープろ紙上の₁₃₇Cs濃度は，他の分野の研究者にも
幅広く利用されています．Terada et al.（₂₀₂₀）は，こ
の ₁時間毎の₁₃₇Cs濃度のデータを含む多くの既存の
データと大気輸送沈着モデルを用いて，原子炉から
の₁₃₇Csと₁₃₁Iのある時間帯ごとに放出率の推定を再評
価しました．また，大気輸送沈着モデルの検証にも利
用されました（Yumimoto et al. ₂₀₁₆；Sekiyama et al. 
₂₀₁₇；Sekiyama and Iwasaki ₂₀₁₈；Mathieu et al. 
₂₀₁₈；Kajino et al. ₂₀₁₉）．さらに，国内外の大気輸送
沈着モデル相互比較にも，このデータが利用されてい
ます（Kitayama et al. ₂₀₁₈；Sato et al. ₂₀₁₈；Sato et 
al. ₂₀₂₀）．
　一方，つくばの気象研究所で₂₀₁₁年 ₃月₁₄‒₁₅日に
採取された大気エアロゾルの試料中からは，不溶性の
セシウム含有粒子（CsMP；いわゆるセシウムボール）
が，初めて発見されました（Adachi et al. ₂₀₁₃）．その
後，多くの研究者がこの課題に取り組まれ，テープろ
紙の採取済みスポット試料の分析によって，福島県浜
通りでも CsMPの存在が明らかになりました（小野﨑
ほか　₂₀₁₉）．また関東地方とその近県の₇地点での試
料を分析することにより，CsMPがどこまで輸送され
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たのかが明らかになりました
（Abe et al. ₂₀₂₁）．
　呼吸による内部被ばく量の
推定についても多くの研究結
果がありますが，Takagi et 
al.（₂₀₂₀）は，このテープろ紙
上の₁₃₇Cs 濃度と，既存の₁₃₁I
濃度および SPM 局の₁₃₇Cs
データから推定した₁₃₁I 濃度
を用いて，呼吸による内部被
ばく量をあらたに推定しまし
た．
2.6　 放射性ヨウ素の動態

とプルームとの関係
　放射性ヨウ素（₁₃₁I）は甲状
腺がんを引き起こす放射性物
質で，半減期が約 ₈ 日間であ
り，約₃₀年の₁₃₇Cs と比較する
と非常に短い核種です．事故
直後には₁₀以上の機関が独自
に大気を採取・測定し，福島
県内で ₃ 月₁₂日以後，関東地
方で ₃ 月₁₅日以後に測定された貴重なデータは公開さ
れています（これらのデータ源は Tsuruta et al.（₂₀₁₉）
で紹介しています）．この章ではガス状ヨウ素₁₃₁I（g）
と粒子状ヨウ素₁₃₁I（a）の合計データ₁₃₁I（a＋g），およ
び同時に測定された₁₃₇Cs との比 R＝₁₃₁I（a＋g）/₁₃₇Cs

（以後は R と記載します）の解析結果を中心に示しま
す．なお₁₃₁Iのデータは実測値そのままではなく，事故
の発生日時にまで減衰補正した値（＊を付けます）を
用いて，異なる日時に採取・測定されたデータを定量
的に比較しました．また，事故発生時に炉内に存在し
ていた放射性物質のインベントリの比 R（ ₁， ₂， ₃
号機の R は各₆.₇，₉.₂，₉.₇）（Nishihara et al. ₂₀₁₂）
とも比較を行いました．測定データは，測定機器，測
定場所，測定時間が異なっていましたが，プルーム毎
にまとめて解析した結果，次のような新たな知見を得
ました（Tsuruta et al. ₂₀₁₉）．
　第₁₀図に示すように，福島県や関東地方などの測定
地域や日時に関係なく，プルームによって ₃ グループ
に大別されることがわかりました．R＊が約₁₀だったA
グループは， ₃ 月₁₅日，₂₀日，₂₁日午前中のプルーム
P ₂，P ₇，P ₈，および P ₉ で，前述したインベント
リの比と比較して発生源は原子炉 ₂ 号機と ₃ 号機の両

方かどちらか一方と推定されました．次に R＊が約₇₅
と₁₃₁I（a＋g）＊の₁₃₇Cs に対する割合がグループ A より
相対的に大きかったグループ B は，₃ 月₁₆日の午前中
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第 ₉ 図　 ₁₃₇Cs の土壌沈着量と大気中積算濃度分布．（a）文部科学省による第 ₄ 次
航空機調査結果（文部科学省 ₂₀₁₁），Z は本文参照．（b）関東地方東部の
土壌沈着量と SPM 地点での₁₃₇Cs の₂₀₁₁年 ₃ 月₂₁日の積算濃度の空間分
布．（c）気象庁の解析雨量による ₃ 月₂₁日 ₆ 時と ₈ 時の降水量分布

（Tsuruta et al.（₂₀₁₄）を改変）．

第₁₀図　 原発事故後初期に福島県東部と関東地方
で測定された大気中の₁₃₇Cs 濃度と₁₃₁I（a＋
g）＊濃度との関係（₂₀₁₁年 ₃ 月₁₂日‒₂₃
日）．（　）は大気採取日．大気採取地点
は，NSRI：JAEA‒原子力科学研究所

（Ohkura et al. ₂₀₁₂），METI：経済産業
省（₂₀₁₁），MEXT：文部科学省（₂₀₁₁），
NNSA：米国国家安全保障局（DOE/
NNSA ₂₀₁₂），JCAC：日本分析センター
（Amano et al. ₂₀₁₂）．各地点の位置は第

₁ 図を参照（Tsuruta et al. ₂₀₁₉）．



の関東地方東部沿岸域に到達したプルーム P ₄ でし
た．さらに R＊が約₃₆₀と非常に大きかったグループ C
は， ₃ 月₂₁日午後から少なくとも ₃ 月₂₅日まで福島県
東部で測定された，₁₃₁I（a＋g）＊が相対的に非常に大き
いプルーム（pI と記す）でした．関東地方の ₃ 月₂₂‒
₂₃日（第₁₀図のNSRIと JCAC）でも，₁₃₁I（a＋g）＊と₁₃₇Cs
の濃度は福島県東部よりずっと低い値でしたが，R＊は
プルーム pI と同等の比が測定されました．R＊が非常
に大きかった原因としては，原発建屋内に大量に注水
されて蓄積された水のなかに存在していた₁₃₁I の一部
が大気中に放出されたため（Hidaka and Ishikawa 
₂₀₁₄）と推測されますが，今後のさらなる検討が必要
です．また，双葉局で ₃ 月₁₂日₁₅時に測定された₁₃₇Cs
の最高濃度（₁₃,₆₀₀Bq m－₃）のプルーム P ₁ v は，ベ
ントにより放出されたので，インベントリ比よりも大
きくなったはずです． ₃ 月₁₂日の午前中に原発近傍で
測定された大気中の放射性物質のデータでは，₁₃₁I（a＋
g）＊と₁₃₇Cs ともにずっと低いですが，R＊＝₃₀という最
大値（経済産業省 ₂₀₁₁；Tsuruta et al. ₂₀₁₉）を仮に
適用すると，₁₃₁I（a＋g）＊＝₄₀₈,₀₀₀Bq m－₃という値に
なります．ただし，これらは現時点での推定値ですの
で，より正確な値を検討中です．
　ガス状₁₃₁I（g）は，粒子状₁₃₁I（a）よりも人体への影
響が大きいので，両者の比がどのくらいだったかは，
内部被ばくによる影響の解明にとても重要です．事故
直後に関東地方で両者が同時に測定されたデータ
（Ohkura et al. ₂₀₁₂）によれば（第₁₁図），₁₃₁I（a＋g）＊

に占める粒子状₁₃₁I（a）＊の比は，グループ A，B，C

で，それぞれ平均値₀.₅₆（範囲は₀.₄₈‒₀.₆₄），₀.₂₈
（₀.₂₄‒₀.₃₄），₀.₄₁（₀.₁₈‒₀.₅₅）でした．グループ A
では，₁₃₁I（a＋g）の実測値が₁,₀₀₀Bq m－₃以上の ₃ 月
₁₅日と₂₁日のデータを対象としており，₁₃₁I（a）＊と₁₃₁I
（g）＊とはほぼ等しいかやや₁₃₁I（a）＊が大きいという結
果が得られました．ただし，このデータは原発から
₁₅₀km 以上も南方で測定されたことに注意する必要
があります．これらのプルームが原発から放出された
時点でも同じ比だったか，あるいはもっとガス状₁₃₁I

（g）＊の比率が大きかったかどうかは，まだ解明されて
いません．私どもは，SPMテープろ紙中に含まれてい
る粒子状の，半減期が₁,₅₇₀万年と非常に長い₁₂₉I（a）
の測定を開始しており（Ebihara et al. ₂₀₁₉），それら
のデータと上記のデータから，SPM 地点での₁₃₁I（g）
および₁₃₁I（a＋g）を推定する研究を開始しています．

3． 農耕地における温室効果ガス発生
3.1　背景

　地球規模の気候変動では，温暖化はすでに現実とな
りつつあり，その原因の温室効果ガスは，二酸化炭素

（CO₂）が主ですが，その他にメタン（CH₄）や一酸化
二窒素（N₂O，亜酸化窒素とも呼ばれます），ハロカー
ボン類などがあります．この中で私の過去の研究に関
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第₁₁図　 原発事故後初期に関東地方で測定された
大気中の₁₃₁I（a＋g）＊/₁₃₇Cs と₁₃₁I（a）＊/₁₃₁I
（a＋g）＊との関係．A，B，C，NSRI と
JCAC は第₁₀図と同じ．矢印は₁₃₁I（a＋g）
濃度の実測値が₁,₀₀₀Bq m－₃より高い
データ．₁₃₁I（a＋g）＊/₁₃₇Cs のインベント
リデータは Nishihara et al.（₂₀₁₂）による

（Tsuruta et al. ₂₀₁₉）．

第₁₂図　 地球全体からの（a）メタン（CH₄）と（b）
一酸化二窒素（N₂O）の発生源と排出割合
（％）（IPCC ₂₀₁₃）．



係が深い CH₄と N₂Oに着目すると，「気候変動に関す
る政府間パネル」（IPCC）の第 ₅次評価報告書（IPCC 
₂₀₁₃）では世界で報告された研究成果を収集整理して
まとめており，第₁₂図に示すように，多様な発生源か
ら排出されていることがわかります．それらは，自然
活動と人間活動に由来するものに分類されます．微生
物活動に由来するものは，CH₄では自然湿地，反芻動
物，廃棄物・埋立地，水田などで全体の約₇₀％を占め
ており，また N₂Oでは，自然土壌，農業，海洋などで
全体の₉₀％を占めています．このうち，農業からの発
生源は，CH₄では家畜と水稲栽培，N₂Oでは施肥由来
の農耕地などから大量に放出されています．
　IPCCは₁₉₈₈年に設立され，₁₉₈₉年に私は，旧環境
庁が IPCCに提出するための日本の温室効果ガスの排
出量算定検討会に参画しました．私はそれ以前から，
大気汚染常時監視網で測定される大気中 CH₄濃度の季
節変化を解析しており，第₁₃図の最下段に示すように
夏季（特に ₆ ‒ ₇月）に CH₄濃度が高くなる地点（福
井）があることを示しました（鶴田　₁₉₈₉）．日本は周
囲を海に囲まれており，海洋には CH₄の発生源がほと
んどなく（第₁₂図），東京などの都市域では夏季に CH₄

濃度は低くなりました（第₁₃図）．そこで夏季の CH₄増
加の原因を調べたところ，その地点周辺は水田で水稲
が栽培されていましたので，水稲栽培で CH₄が発生す
ることが常時監視データから明らかになりました．日
本では世界に先駆けて，水田でクローズドチャンバー
法により CH₄の発生に関する調査研究が実施されてい
ました（陽・八木　₁₉₈₈；Yagi and Minami ₁₉₉₀）の
で，その研究結果を大気汚染常時監視データが裏付け
ることとなりました．また常時監視データの解析か
ら，大都市域では冬に CH₄濃度が高くなり，夏季には
低くなることもわかりました．さらに，旧東京大学海
洋研究所の初代淡青丸により相模湾上で海陸風による
大気汚染物質の挙動を解明する海上観測も実施しまし
た（竹田ほか　₁₉₇₈）．その結果，夜から午前中の北か
らの陸風時に窒素酸化物（NOx）とともに CH₄が急激
に増加し，その後の南寄りの海風時にはそれらが減少
して光化学オゾン（O₃）が急上昇するという日変化が
観測されました（鶴田　₁₉₈₃，₁₉₈₇）．これらから，海
風時に CH₄濃度が低くなるだけでなく，都市域には人
間活動に伴う様々な CH₄の発生源があることを裏付け
ることとなりました（鶴田　₁₉₉₁）．
　アジアは，世界中の水田の₉₀％を有しており，また
大量の窒素肥料を農耕地で使用していますが，₁₉₉₀年

代当時は，アジアからの CH₄と N₂Oの発生データはほ
とんどありませんでした．そこで，その発生の実態調
査，発生機構，発生量の算定，抑制技術の開発などに
関して，日本とアジアで調査研究を実施しました．
3.2　国内での調査研究
3.2.1　水田からのメタン（CH₄）発生
　水田からの CH₄発生に関しては，稲わらやたい肥な
どの有機物施用により土壌中の絶対嫌気性古細菌のメ
タン生成菌がこれらの有機物を分解する過程で，CH₄

ガスが生成され，主に水稲体を通して大気中に放出さ
れます（Nouchi et al. ₁₉₉₀；Schutz et al. ₁₉₉₁；野内
ほか　₁₉₉₉）．CH₄発生の要因は様々ですが，多くの調
査研究により水管理と有機物管理が重要であることが
明らかになりました（八木　₁₉₉₇）．日本の水稲の慣行
栽培では，夏季に中干しをしてその後は間断灌水をす
る水管理が行われています．Yagi et al.（₁₉₉₆）は，自
動的に開閉するチャンバーの中の大気を FIDガスク
ロマトグラフに送って ₂時間毎に CH₄フラックスを測
定するシステムを開発しました．第₁₄図によれば，茨
城県内の水田圃場で中干しをした間断灌水区からの栽
培期間中の CH₄発生量は，中干しをしない常時湛水区
よりも₅₈％も少なかったことを示しています．中干し
は，田面水を一時的に落とすことにより水稲の根に酸
素を与えて活性化させるだけでなく，土壌の還元化が
一時停止して土壌中での CH₄の生成が抑制されること
もわかりました．ただし，中干し開始時や最終落水時
に，CH₄フラックスが急激に上昇したことも明らかに
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第₁₃図　 ₄地点（東京，札幌，京都，福井）の大
気環境常時測定局における大気中メタン
（CH₄）月平均濃度の長期変動（₁₉₇₇‒₁₉₈₈
年）．東京では月最高値と月最低値も示す
（鶴田　₁₉₉₉）．



なりました．これは，土壌中
に蓄積していた CH4が一度に
大気中に放出した現象です
が，数日毎の測定ではわから
ず，自動化してフラックスを
高頻度に測定することにより
初めて明らかになりました．
さらに Itoh et al.（2011）は，
中干し期間を慣行より 1週間
ほど長くすることで CH4発生
量が慣行栽培より 3割も減少
したことを明らかにしまし
た．また，有機物管理では，
たい肥よりも稲わらを施用し
た水田からの CH4発生量が多
いこともわかりました（Yagi 
and Minami 1990）．一方，農
林水産省では，日本の各地域
での水田からの CH4と畑地な
どからの N2Oの発生量を把
握するために，全国49の農業
試験場や農業センターで手動
のクローズドチャンバー法
（陽・八木　1988）で，1992‒
1994年の 3年間にわたり，栽

培期間中のCH4とN2Oのフラックスを測定する大規模
な調査を実施しました．私はその調査を支援するグ
ループの一員として参画しました．その結果，第15図
に示すように，CH4発生量は，水田の土壌タイプによ
り異なること，また同一圃場内で，稲わらをすきこん
だ水田では稲わらをすきこまない水田に比べて約1.7
倍多かったことが明らかになりました．さらに，稲わ
らを収穫直後の秋にすきこむと，翌年春にすきこんだ
場合より CH4発生量が少なかったこともわかりました
（鶴田　1997；鶴田　1999）．ところで日本では，1960年
代から農林水産省による基盤整備事業で，排水のため
に水田土壌の暗渠が整備され始めました．この暗渠整
備による CH4発生の抑制効果を検討するため，水稲栽
培中の暗渠ありと無しの水田から CH4発生の季節変化
を調査したところ，暗渠の存在によって水田からの
CH4発生量が減少することがわかりました（Shiratori 
et al. 2007）．これらから，暗渠が整備された水田で中
干しをする日本の水稲栽培法は，CH4発生量を抑制す
る環境保全技術でもあることが明らかになりました．
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第15図　 日本の水田土壌タイプ別の同一圃場にお
ける稲わらの無施用区と標準施用区にお
けるメタン発生量（gCH4/m2）の関係（鶴
田　1997）．

第14図　 （左）常時湛水区と（右）間断灌水区における（上）メタンフラックス，
（中）水位，（下）2， 5，10cmの深さの土壌酸化還元電位（Eh）の季節
変化（1991年 6 ‒ 9月）．CH4フラックスの連続データは自動モニタリング
装置による測定で，黒丸は手動による測定データ（Yagi et al. 1996）．



さらに，これまでは耕起移植栽培での CH₄発生の調査
研究を示しましたが，水田を耕さない不耕起栽培法も
行われています．石橋ほか（₂₀₀₁）は，岡山県内で両
者による CH₄発生量の比較調査を実施し，不耕起直播
水田からの CH₄発生量が耕起移植水田の約半分だった
ことを明らかにしました．一方，CH₄と CO₂のフラッ
クスの測定では渦相関法による方法も利用されてお
り，より広い水田地域での詳細な時間変動を把握する
ことができます（Miyata et al. ₂₀₀₀）．
　農耕地を対象とした調査研究以外では，福島県・新
潟県・群馬県の ₃県にまたがる尾瀬ヶ原湿原からの
CH₄発生に関して，第 ₃次尾瀬総合学術調査が行われ，
₁₉₉₄‒₁₉₉₇年の間に合計₂₀回ほどの現地調査を実施し
ました．その結果，水田と同じように地下水位が CH₄

発生に大きく影響することがわかり，湿原全体の CH₄

発生量を推計することができました（鶴田ほか　₁₉₉₉）．
3.2.2　農地からの一酸化二窒素（N₂O）の発生
　微生物による N₂Oの生成過程は，好気的条件での硝
化（NH₄

＋→NO₂
－→NO₃

－）と嫌気的条件での脱窒（NO₃
－

→NO₂
－→NO→N₂O→N₂）です．

　温室効果ガスでもある光化学オゾンの前駆物質でも
ある一酸化窒素（NO）も N₂Oとともに硝化と脱窒の
過程で生成され，土壌水分量に影響されます（Fire-
stone and Davidson ₁₉₈₉；Davidson ₁₉₉₁）．Minami
（₁₉₈₇）は，クローズドチャンバー法と ECDガスクロ
マトグラフによる N₂Oフラックスの測定法を開発し
て，関東地方の作物畑地で調査した結果，N₂Oの発生
量は施肥窒素量の₀.₁‒₀.₃％でした．N₂Oの発生要因
は多岐にわたりますが，投入窒素量とともに窒素肥料
の種類や土壌水分などが重要であることがわかりまし
た（鶴田　₁₉₉₈a，₂₀₀₀）．前述した全国調査結果によれ
ば，日本の様々な種類の作物を栽培した畑地では，第
₁₆図に示すように，栽培期間中の N₂O発生量は施肥窒
素量の₀.₁‒₅.₀％だったことが明らかになりました（鶴
田　₁₉₉₇）．投入した窒素肥料の一部は，N₂Oとして大
気中に放出されるだけでなく，硝酸態窒素（NO₃

－）と
して地下水汚染を引き起こしています．これらの環境
汚染を抑制するために，肥料についても，硝化抑制剤
や肥効調節型肥料（投入した肥料が作物の生育に応じ
てゆっくりと土壌中に放出されるように調節された被
覆肥料など）が開発されてきました．そこで Akiyama 
et al.（₂₀₀₀）は，全自動 N₂O/NOフラックス測定シス
テムを開発して ₄時間毎にN₂OとNOのフラックスを
黒ボク土の畑地で測定することにより，第₁₇図 bに示

すように，硝化抑制剤入り肥料区からの N₂O発生量が
通常肥料区などよりも少なくなることを明らかにしま
した．また施肥土壌中では，NH₄

＋が施肥後に増加して
減少し，その後に NO₃

－が増加して減少した（第₁₇図
d，e）ので，最初に硝化により次に脱窒により N₂Oが
生成されたこともわかりました．さらに，NOと N₂O
のフラックス比（NO‒N/N₂O‒N）は土壌水分量
（WFPS）と非常に良い負の相関が見られ（第₁₇図 f），
土壌水分量が少ないほど NOが，また多くなるほど
N₂Oがより多く発生したことがわかりました．また，
両者のフラックス比は土性によって異なり，灰色低地
土では土壌水分量が少なくてもNOの発生量はN₂Oよ
り少ないこともわかりました（McTaggart et al . 
₂₀₀₂）．Smith et al.（₂₀₀₇）は，英国や日本などを含む
世界各地における農地からのN₂OとNOの発生とその
抑制技術に関する調査を通じて，様々な抑制技術によ
るN₂Oの発生量の削減量を試算しています．さらに，
Akiyama et al.（₂₀₁₀）は，多くの文献データを統計解
析した結果，硝化抑制剤入り肥料と被覆肥料を施用し
た農地からの N₂Oの発生量は，通常肥料を施用した農
地からの発生量からそれぞれ平均で₃₈％と₃₅％も減少
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第₁₆図　 異なる作物を栽培した農地における施肥
窒素量（gN/m₂）と栽培期間中の N₂O発
生量（mgN₂O‒N/m₂）との関係．英字は
作物の種類を示す．₀.₁‒ ₅％は施肥窒素
量に対する N₂O発生量の割合を示す（鶴
田　₁₉₉₇）．



したことを明らかにしました．一方，畑地にはたい肥
や有機質肥料も投入されますが，それらの有機物施用
区では，化学窒素肥料施用区よりも多くの N₂Oが発生
することも明らかになりました（Akiyama and 
Tsuruta ₂₀₀₃）．また Koga et al.（₂₀₀₄）は北海道の十
勝地方の畑地で調査を行い，キャベツ畑で作物残差の
夏季の収穫直後のすきこみ後，あるいはてんさいや小
豆畑で秋の作物残差の表面散布後の春の雪解け時に，
N₂Oフラックスが短期間に急激に増加したことが測定
されました．後者の事例では，雪解け時の表層土壌水
分量は約₆₀％と多かったので，N₂Oは脱窒により発生
したためと報告しています．一方，水田からも N₂O
は，CH₄が発生しなくなった収穫後から翌年の栽培ま

での休耕期間中に主に発生し，CH₄と N₂Oの発生はト
レードオフの関係にあることが明らかになりました
（Tsuruta et al. ₁₉₉₇）．また休耕期間中では，土壌から
のCO₂の発生もN₂Oと比例関係にあることがわかりま
した．前述した不耕起乾田直播水田からのN₂O発生量
は，耕起移植栽培水田からの N₂O発生量よりも約 ₅倍
でしたが，不耕起乾田直播水田からの CH₄発生量の
₁₀％前後だったこともわかりました（石橋ほか　₂₀₀₉）．
同時に近隣で渦相関法で測定された CO₂フラックスの
データも用いて炭素収支を解析した結果，不耕起乾田
直播水田では炭素が土壌に貯留することがわかりまし
た．
　これらの調査は作物成育中に，季節変化も把握する

必要があるため， ₁回の調査
結果が得られるまでに半年以
上の期間を要しました．ま
た，年による差も大きいの
で， ₂ ‒ ₃年かけて調査する
ことが推奨されていました．
前述したように，環境の条件
が短期間に急に変化した時に
CH₄や N₂Oのフラックスの急
激な増加が生じるため，また
発生量がトレードオフの関係
を示すこともあるので，CO₂，

CH₄，N₂Oの温室効果ガスの
フラックス同時分析方法が ₃
種類のガスクロマトグラフ
（TCD，FID，ECD）を用い
て確立され（須藤・山本　
₂₀₁₇），多くの調査に貢献し
ています．ところで，N₂Oは，
土壌表面から直接大気中に放
出されるだけでなく，投入さ
れた窒素肥料の一部が降水な
どにより地下に浸透して溶脱
した後に，河川などへ流出す
ることでも発生し，この間接
発生量を把握することも重要
です（IPCC ₂₀₁₃）．Sawa-
moto et al.（₂₀₀₅）は，国内の
北海道や愛知県などおよび外
国のデータを解析して，日本
における間接発生によるN₂O
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第₁₇図　 ₃種類の窒素肥料（CU，AM，UA）を施用して人参を栽培した畑地にお
ける（a）土壌水分量（WFPS）と日降水量，（b）N₂Oフラックス，（c）
NOフラックスの季節変化．土壌中の（d）NO₃

－濃度と（e）NH₄
＋濃度の

季節変化．（f）AM肥料区における土壌水分量（WFPS）とフラックス比
NO/N₂Oとの関係．CUは被覆尿素肥料区，AMは（硫安＋尿素）肥料
区，UAは硝化抑制剤入り（硫安＋尿素）肥料区．矢印は施肥日（Aki-
yama et al. ₂₀₀₀）．



の排出係数を算定しました．
3.3　アジアでの共同研究と研究協力
　国内での調査研究と並行して，アジアでも，多くの
国と共同研究や研究協力を行いました．1991年にタイ
国農業局（DOA）および国際農林水産技術研究セン
ター（JIRCAS）のタイ支所と共同で，タイの水田か
らのメタン発生プロジェクトが開始され，南部を除く
中部，北部，および北東部の広範囲に存在する天水に
依存する水田などでの長期間の CH4発生の実態が明ら
かになりました（Yagi et al. 1994；Katoh et al. 1999a, 
1999b）．また，タイの施肥した畑地からのN2O発生に
関する調査も実施しました（Watanabe et al. 2000）．
熱帯アジアの土地利用変化が温室効果ガスの発生に及
ぼす影響に関するプロジェクトでは，インドネシアの
水田や熱帯林から農地となった地域などで，ボゴール
農業大学（IPB）や国際森林研究センター（CIFOR）
と，幅広く共同で CH4や N2Oの発生に関する調査を実
施しました（Ishizuka et al. 2002, 2005；Murdiyarso et 
al. 2005；Nakajima et al. 2005；Ueda et al. 2005）．熱
帯泥炭湿地からの CH4発生については，インドネシア
のラングン・マンクラート大学と千葉大学と共同で実
施しました（Hadi et al. 2005；Furukawa et al. 2005；
Inubushi et al. 2005）．また，インドネシア気象局
（BMKG），マレーシア気象局（MMD）およびシンガ
ポール気象庁（MSS）などと，森林火災で生成された
エアロゾルや対流圏オゾンの調査研究も行いました
（鶴田　1998b；Yonemura et al. 2002a, 2002b；中島・
鶴田　2004）．インドでは，国立物理学実験研究所
（NPL）やリモートセンシング庁（NRSA）とも協力関
係を持ちました（Prasad et al. 2001, 2004, 2005）．東ア
ジアでは，中国科学院南京土壌研究所と，水田からの
CH4と N2Oの発生に関する共同研究が実施され，広範
囲の農耕地で測定が行われました（Cai et al. 1997, 
1999, 2000, 2003b；Xu et al. 2000）．一方，中国科学院
瀋陽応用生態研究所とも，畑地や草地からの N2O発生
に関する共同研究を実施しました（Hou et al. 2000；
Bin et al. 2003）．
3.4　 農耕地からの温室効果ガス発生に関する国際

共同研究
　これまでは，現地での調査に基づいた研究成果を示
しましたが，Li et al.（1992，1994）および Li（2000）
により，作物の生育モデルや土壌環境，硝化と脱窒，
および有機物分解モデルなどを組み込んで，農耕地か
らの微量ガス（NO，N2O，CH4，CO2，NH3）のフラッ

クスを予測する DNDC（Denitrification‒Decomposi-
tion）モデルが開発されました．これは，おもに米国
や中国を対象として，必要な現地でのデータを入力し
て数値計算で予測するモデルです．アジア太平洋地球
変動研究ネットワーク（APN）の公募研究に採択され
たプロジェクトで，この生物地球化学的なDNDCモデ
ルを使用した国際共同研究（日本，中国，米国，タイ，
ドイツ，フィリピンが参加）が開始されました．この
プロジェクトでは最初に，日本のつくば（Akiyama et 
al. 2000）と北海道の三笠（澤本・波多野　2000；Kusa 
et al. 2002）の畑地と中国（Cai et al. 1997, 1999, 2000）
とタイ（Yagi et al. 1994）などの水田や畑地で測定さ
れた CH4/N2O/NOのフラックスデータを用いて，
DNDCモデルの検証を行いました（Cai et al. 2003a）．
その結果，DNDCモデルによる数値計算では，北海道
の玉ねぎ畑からの N2Oフラックスと，中国の水田から
の CH4フラックスの季節変化が良く再現できました．
しかし，北海道の玉ねぎ畑からの NOとつくばの黒ボ
ク土の人参畑からのN2OとNOのフラックスの季節変
化は再現できませんでした．また，タイの天水田や深
水田からの CH4フラックスも再現できませんでした．
これらから，DNDCモデルの改良すべき点として，地
域固有の土壌の性質や作物の栽培管理システム，水稲
栽培様式や品種などの情報を組み込む必要があること
が明らかになりました．そこで Li et al.（2004）は，
DNDCモデルを改良して，土壌の酸化還元電位が湛水
により低下するにつれて固有の微生物の働きで有機物
の分解や窒素化合物の硝化と脱窒で分解して微量ガス
が生成する過程を取り入れました（Stumm and Morgan 
1981；和田　1984；木村　1991）（第18図）．そして，事
例研究として中国の水田全体からの温室効果ガス発生
量を計算し，水管理が異なった1980年（主に常時湛水
栽培）と2000年（主に中干しを取り入れた間断灌水栽
培）とで比較しました．その結果，1980年に比べて2000
年の CH4発生量は約半分に減少したと推計されました
が，N2O発生量は逆に増加したため，CH4減少量の約
65％が N2Oの増加によって相殺されてしまうことに
なりました．一方，2000年の CH4発生量は，野外調査
から推定した値と大きな差はみられませんでした．そ
の後，DNDCモデルは，農地だけでなく森林土壌など
陸域生態系の温室効果ガスの発生量推計で世界中で広
く利用されています．日本では，このモデルに基づく
DNDC‒Riceモデルが開発され，日本の水田からの
CH4発生量が算定されました（Katayanagi et al. 2016）．
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3.5　IPCCでの活動
　IPCCでは， 3つの作業部会のほかにインベント
リ・タスクフォース（各国における温室効果ガス排出
量・吸収量の目録に関する計画の運営委員会）が設置
され，1999年にその事務局（TSU）が日本の地球環境
戦略研究機関（IGES）に設置されました．そして2000
年に，「国別温室効果ガス排出目録作成に関する良好
事例指針と不確実性管理」を作成しました（IPCC 
2000）．私が参画した第 4章「農業」の中の「農耕地土
壌からの直接発生」のグループは，農耕地からの温室
効果ガス排出量の計算方法を作成しました．各国はそ
れに基づいて自国のいろいろな分野からの排出量を算
定するようになりました．その後，温室効果ガスの排
出量の計算手法は改定され，2006年に現在の国別温室
効果ガス排出目録の IPCCガイドライン（IPCC 2006）
が作成されました．2019年にこのガイドラインはさら
に改定されています（IPCC 2019）．排出量の算定手法
は基本的に，投入した稲わらや肥料の窒素量などの活
動量（Activity data）と排出係数（Emission factors）
から構成されています．CH4と N2Oの発生要因は複雑
な場合が多いので，その詳細はこれらのガイドライン
（IPCC 2006, 2019）に記載されています．

4． おわりに
　原発事故後の使用済みテープろ紙上に採取されたエ
アロゾル中の137Csのデータとそれらを解析した論文
（Tsuruta et al. 2014；Oura et al. 2015）は，UNSCEAR
の白書（UNSCEAR 2015, 2016）では，「大気中への放
出，拡散および沈着に関する研究ニーズに重要な寄与
をするとみなされる文献」と評価されています．現在
研究チームでは，さらに多くの SPM地点で放射性セ
シウムの測定を行いましたので，その新たなデータを
含めた解析を継続しており，総まとめの報告書を作成
するとともに，テープろ紙裏面への影響を考慮した
データベースを作成中です．これらが，まだ不明な点
の多い事故時の炉内事象や放射性物質放出後の大気環
境の実態解明に役立つことを切に願っています．
　一方，私は，横浜市の旧公害対策局と旧公害研究所
に在職した後に農林水産省の旧農業環境技術研究所
（現農研機構　農業環境研究部門）に在職し（1990年10
月‒2002年 3月），農耕地からの温室効果ガスの発生・
抑制技術の開発に関する分野の調査研究の初期に，国
内外の多くの先進的な研究者や新進気鋭の若手研究者
と一緒に，無我夢中で仕事をしました．IPCCの第 4
次評価報告書（IPCC 2007）には，これらの国内外で
の共同研究による論文（Cai et al. 2000, 2003b；Koga 
et al. 2006；Xu et al. 2000, 2003；Yagi et al. 1997）が

引用されました．旧農業環境
技術研究所を退職後に，
IGESからの要請で2002年か
ら 4年間，国連気候変動枠組
条約（UNFCCC）の農業分野
の専門家として，各国の温室
効果ガス排出量報告書の農業
部分を審査して，問題点と改
善策を勧告する仕事をしまし
た．この分野の調査研究は，
その後も多くの研究者により
年々進展してさらにより良い
成果が得られていますので，
最新の研究成果の情報は関係
する分野のホームページ（た
とえば，農研機構　農業環境
研究部門　https://www.naro.
go . j p/l abo ra t o ry/n i ae s/　
2021.6.15閲覧）を訪れていた
だきたいと思います．今後も
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第18図　 土壌が湛水するにつれて酸化還元電位（Eh）の段階的低下によって固有
の微生物の働きで引き起こされる化学反応と微量ガス生成のモデル化．
左側が主要な酸化性物質で右側が化学反応（Li et al. 2004）．



引き続き，ボトムアップによる積み上げ方式と，イン
バースモデル（Patra et al. 2016）や人工衛星データを
用いたトップダウン方法による温室効果ガス排出量推
計の精緻化とともに，地域に固有の抑制技術の開発な
ど，異なる分野が連携して，地球環境保全と持続可能
な農業との調和を目指す方向に進むことを，心から切
望しています．
　これまで長い間，非常にたくさんの方々のご指導，
ご協力とご支援があったからこそ，このたびの受賞に
たどり着けたと深く感謝いたします．今回の受賞を励
みに，微力ですが今後も大気環境保全に尽くしたいと
思いますので，さらなる叱咤激励をいただきたく，ど
うかよろしくお願い申し上げます．
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気象研究所，海洋研究開発機構，筑波大学アイソトー
プ環境動態研究センター，福島大学，学習院大学，理
化学研究所，東京都立産業技術研究センター，弘前大
学被ばく医療総合研究所，東京電力ホールディングス
福島第一廃炉推進カンパニー，東京大学先端科学技術
研究センター，京都大学，茨城大学，フランスの Insti-
tut de radioprotection et de sûreté nucléaire（IRSN），
日本地球惑星科学連合，日本放射化学会，日本地球化

学会，など，多くの機関の研究者に，深くお礼申し上
げます．また，この研究を現在も継続して実施させて
くださっているリモート・センシング技術センターに
厚く感謝いたします．本研究の一部は文部科学省科学
研究費補助金（24110002，24110008，24110009）と
（独）環境再生保全機構の環境研究総合推進費
（JPMEERF20155001, JPMEERF20181002）で実施しま
した．
　また，農耕地からの温室効果ガスの発生・抑制技術
の開発に関する研究でも，国内外の多くの方々に大変
お世話になりました．陽　捷行旧農業環境技術研究所
元所長をはじめ，神田健一元国際農林水産業研究セン
ター上級研究員，旧農業環境変動研究センターの八木
一行元温暖化研究統括監，農業・食品産業技術総合研
究機構農業環境研究部門の秋山博子革新的循環機能開
発グループ長，須藤重人緩和技術体系化グループ長と
西村誠一同上グループ上級研究員，中島泰弘高度分析
研究センター上級研究員，また，明治大学の Iain 
McTaggart准教授，および多くの方々には，親切に指
導してくださり，また調査研究を共同で一緒にさせて
いただき，厚く感謝申し上げます．旧農業環境技術研
究所業務課の皆様には，圃場の整備と年間に及ぶ維持
管理をしてくださったおかげで，調査に集中すること
ができましたことを，厚く感謝申し上げます．さらに，
旧農業環境技術研究所秘書の佐々木明子様，旧農業環
境変動研究センター秘書の番澤佐千子様と吉澤亜紀子
様（現農業環境研究部門）には，国内外の大量の試料
の分析とデータ整理をしてくださったおかげで，デー
タの解析とプロジェクトの実施に集中することができ
ましたことを，深く感謝いたします．農林水産省の旧
北海道農業研究センター，旧森林総合研究所，旧畜産
試験場，旧草地試験場，および全国の自治体の農業試
験場，国際農林水産業研究センター，北海道大学，酪
農学園大学，筑波大学などの多くの方々に，調査研究
を共同で実施させていただき，厚く感謝いたします．
また，Keith Smith英国エディンバラ大学教授と
Arvin Mosierメルボルン大学名誉教授（当時は米国農
務省農業研究局）には，IPCCなどの国際会議で参加
した新人の私を懇切丁寧に指導してくださったおかげ
で，幅広い視野と国際感覚を身につけられましたこと
を，厚くお礼申し上げます．さらに，故 Changsheng 
Liニューハンプシャー大学教授には，モデルの重要性
を親切に教えてくださいましたことを，深く感謝申し
上げます．さらに，中国では，中国科学院南京土壌研
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究所（Cai Zucong南京師範大学教授ほか），中国科学
院瀋陽応用生態研究所（Hou Aixinペンシルべニア州
立大学教授ほか），北京大学，タイでは，タイ国農業局
（DOA;故 Chairoj Prapai元土壌科学部長ほか），チュ
ラロンコーン大学，キングモンクット工科大学トンブ
リー校（KMUTT）の JGSEE，インドネシアでは，国
際森林研究所（CIFOR；Daniel Murdiyarso教授ほ
か），ボゴール農科大学（IPB；Bambang Hero Saharjo
教授ほか），インドネシア気候・気象庁（BMKG；Noer 
Nurhayati気候部長ほか），さらに，マレーシア気象局
（MMD；Leon Chow Peng元環境部長ほか），シンガ
ポール気象庁（MSS），インドの国立物理学実験研究
所（NPL；故 A.　P. Mitra元所長ほか）とリモートセン
シング庁（NRSA；Krishna Prasad Vadrevu NASA研
究員ほか），フィリピンの国際稲研究所（IRRI），韓国
の韓国農業科学技術院などの多くの方々には，一緒に
調査研究や研究協力ができましたことを，厚く感謝い
たします．2007年度のノーベル平和賞を受賞された
IPCCには，その活動に貢献した研究者の一人として
認定してくださり，厚く感謝いたします．故等松隆夫
東京大学名誉教授および小川利紘東京大学名誉教授に
は，私を大気汚染研究に導いてくださり，心から感謝
申し上げます．浅井冨雄東京大学名誉教授には，旧東
京大学海洋研究所の外来研究員として受け入れてくだ
さり，深く感謝いたします．猿田勝美神奈川大学名誉
教授（元横浜市公害対策局長）および故助川信彦旧横
浜市公害研究所長には，激しい大気汚染の実態を把握
する現地調査を厳しく指導してくださり，厚く感謝申
し上げます．横浜市の旧公害対策局と旧公害研究所の
皆様には，大気汚染調査に一緒に参加させていただ
き，深く感謝いたします．
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