
The Japan Society for Analytical Chemistry

NII-Electronic Library Service

The 　Japan 　Sooiety 　for 　Analytioal 　Chemistry

BUNSEKI 　KAGAKU 　Vr ，L　55，　No ，11，　pp ，883−884　（20〔｝6）

◎ 2006TheJapan 　Society　for　Analytical　Chemistr ｝
，

88ヨ

博士 論文要録
．1…IIIIIIIIIIIIII　IIIIIIIIIIIIIII．I　IIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIII．IIIIIilllllllllllllllllllllllllll．

IIIIIIIIIIIIIIII　I．IIIIIIIIIII　IIIIIIII
．
IIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIII旨IIIIII　IIIIIIII　III　IIIIIIIIIIIIIIII　IIIIIIIIIIIIII

．
1．IIIIIIIIII．IIIIIIIIIIilllllll．IIIIIIIIII．

IIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIII！IIIIIIIII

天然 水 中の
228Ra

／
226Ra

放射能比 に関する水文学的研 究

　　　　 中 野 （太 田） 朋 子

学位授与 ： 明治大学 （2006年 3 月 26 日）

　河 川水巾の Ra 同位体 の 濃度 は 極低濃度で ある た め ，観
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 しゆ ん

測例 は非常 に少 な い ．日本 の 地 形 は急 峻で ，地 形勾 配 は大

陸の もの と比 べ て 大 きい た め ，地 下水 や 河川水 の 滞留時間

は短 く，H 本の 河川 水中の Ra 同位体 の 含有量 は大 陸の も

の よ り少ない の で ，日本の 河川 に つ い て の ラ ジ ウ ム の 濃度

及 び
E28Ra

／
226Ra

放射能比 に 関す る 報告例 は 見 られ な い ，

しか し
， 日本 の 河川 水 の 滞留時間が 大陸の もの よ り短い こ

とが 期待 で き る こ とか ら，河川 を形成 する 滞留時間の 短い

地下 水中 の
’2’2SRa

／
226Ra

放射能 比 に 関す る 知見 を得 ら れ る

可能性 が あ る．本論文 は，滞留時間の 短 い 本邦 の 河 川水中

の
229Ra

／
226Ra

放射能比 か ら，
22SRa

／
？2fiRa

放射能比 を地 下

水 の 滞留時間を計 る時計 と して 用 い る手法 を検討 した もの

で あ る．
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 そく

　第 1 章
“ Mn −Fiber に よ る 天然水中の Ra の捕捉

”
で は，

河川 水巾の 極微量 の ラ ジ ウ ム 同位体 の 捕捉方法 と測定方法

につ い て 述べ た．極低濃度の 河川 水中の ラ ジ ウ ム 同位体 を

マ ン ガ ン化合物 で 被覆 し た ア ク リ ル 繊維 （以 下 Mn −Fiber ）

に捕捉 した．河川水 中の ラ ジ ウ ム 同位体 の 捕集方法 は，硫

酸バ リ ウ ム に ラ ジ ウ ム 同位体 を共沈 させ る 方法 が 利用 さ れ

て き たが，こ の 方法 は，大 量 の 試料水 を対象に する場合に

は 回 収効率が 悪い ．そ の うえバ リ ウ ム 試薬 に は ラ ジウ ム の

汚染が ある た め，低濃度 の ラ ジ ウ ム を対象 に する に は 適 当

で な い ．そ こ で，ラ ジ ウ ム 同位体 が 希薄で ある 日 本の 河川

水の
228Ra

／
226R

放射能比 を 観測す るた め に，　 Mn −Fiber を河

川へ 直接投入 し，川 の 水 の 流 れ を利用する こ とに よ り，大

量 の 試料水 を対象 にす る こ とを可能に した，こ の 方法に よ

り，河川水中の 極低濃度 の ラ ジウ ム 同位体 を捕捉 し，非破

壊 γ線 ス ペ ク トロ メ トリーに よ っ て 河川 水中の
22HRa

〆
掘

Ra

放射能比 の 測定 を行 っ た．22SRa
と

226Ra
の 放射能強度は そ

れ ぞ れ
2EsAc

の 911keV γ線 と
QL4Pb

の 851　keV γ線 か ら求

め た．Mn −Fiber は ，　 pH 依存性 と温度依存性 が 見 られ る も

の の 極低濃 度 の 河川 水中の ラ ジウ ム 同位体を効率よ く捕捉

す る こ とが 可能で あ っ た．

　第 2 章
“

河 川 ，温 泉水，帯 水 層 に 相当す る岩 石 中の

！2SRa

／
226Ra ”

は，
？L’SRa

／
226Ra

放射能比 か ら推測 され る 地 下

水 の 滞留時間を推定した もの で あ る．天 然水巾 の トリチ ウ

ム の 濃度 は 地 下水 の 滞留時間の 推定に 使わ れ て い る．しか

し，トリチ ウ ム の 半減期 は 12 年で あ る の で，トリチ ウ ム

現 連絡先の 機関　 京都大学原子炉実験所 ； 590 −049．・4　大 阪府大

　 　 　 　 　 　 　阪 市泉南郡 熊取町朝代 西 2

学会受 付 　2006 年 7 月 20H

の 濃度か ら推測 で きる 天然水 の 滞留時間は ，数年か ら数十

年の オーダー
で あ る，更 に，降水中の トリチ ウム の 濃度 は

非常 に 幅広 くば らつ い て い る の で ，ト リ チ ウ ム を天 然水の

年代測 定 に 川 い る に は 適 切 で は な い 場合 も あ る．　
・
方，

226Ra
と

22SRa
は それ ぞ れ

v／SSLT
と

232Tb
の 壊変生 成物 で あ る

の で ，
？？SRa

／
226Ra

放射 能比 は，接触 す る水 の 岩石 中の

ThfU や 水 の 滞留時問に 依存す る ，

　河川 水中 の
？eSRa

／
116Ra

放射能比 を 次 の 2 つ の 観点 で 議

論 し た．

　（1）
22SRa

／
226Ra

放射能比 を 地 下 水 の 滞留時 間を 推測 す

　　る 時計 と し て 利用す る．

　（2）
228Ra

／
鞨

Ra 放射能比 か ら推測 さ れ た 地
．
ド水 の 滞留

　　時間 を ト リ チ ウ ム 年代測定法 に よ り求 め ら れ た もの と

　　比 較する．

　岩石中の ラ ジ ウ ム 同位体の 放射能比 の 平均値 は ，浅川河

川 周辺 で は 1−g ± O．1，柿 田 川 河 川 周 辺 で は 0，9 ± O．1 で あ

っ た．浅川河川周辺 の 岩石 中の
22SRa

／
2？6Ra

放射能比 は 柿

田 川周辺 の もの よ り高 か っ た．柿 田 川 河川 水の
228Ra

／
！26Ra

放射能比 は 0．8 〜1．1 の 範囲 に あ り，こ れ は 浅川河川水の

もの よ り低 か っ た．浅川 河川 水 の
2？SRa

／
2！6Ra

放射能比 の

最高値 は 3 で あ る の で ，最 も若い 地 下 水 の
L！8Ra

／
LL’6Ra

放

射能比 が 3 で あ る と仮定 で き る．最 も 若 い 河 川 水 中の

22SRafY ？“

Ra 放射能比 が 帯水層 に 相当す る 岩石 の 2倍 で あ

る と仮定 で き る と，最 も若 い 柿 田 川 河 川 水 の
2’2SRa

／
22f’
Ra

放射能比 は 2．1 で あ る と考 え られ る．岩石 か ら地 下水へ 供

給 さ れ る
22SRa

と
226Ra

の 量 は 飽 和 曲線に沿 っ て 時間 と と

も に 増加 し，一
定の 時間が た つ と

？？8Ra
と

226Ra
は そ れ ぞ

れ 飽 和値 に 達 す る．
22SRa

の 半減期 は 5．8 年で あ り， 半減

期 が 1600 年の
226Ra

よ り小 さい の で ，
228Raf226Ra

放射能

比 は 滞留時 間が 長 く な れ ば 長 く な る ほ ど小 さ くな り，

7000 年 以 上 た つ と飽 和 に 達す る．22SRa
／
226Ra

放射能比 は

滞留時 間 に よ っ て変 わ る と考え られ るの で
，

2？SRa

／
226Ra

放

射能比 は，地 下 水 の 滞留時間 を推測す る 時計 と な りうる ．

滞留時間が 長 く地 下 深 い 水の 温 泉水 中 の ラ ジ ウ ム 同位体の

放射能比 は，観測 され た周 辺 河川 の もの よ り低か っ た．こ

れ は ， 滞留時 間 の 長 い 温 泉水中 の
22SRa

／
2？6Ra

放射能比 は ，

河川 を形成 す る 滞留時間が 短い 浅い 地 ド水の もの よ り小 さ

い と考え られ る．も し も ，
こ の 仮定が 成 り立 つ な らば ， 柿

田 川河川水 と 関連す る 岩石中の
22SRa

／
226Ra

放射能比 か ら

推測 さ れ る柿 田 川 の 滞留時 間は 12〜20 年で あ る．
SH −SHe

年代測定法か ら推．測 さ れ た柿 田 川 の 滞留時間は 10 年 の オ

N 工工
一Eleotronio 　Library 　



The Japan Society for Analytical Chemistry

NII-Electronic Library Service

The 　Japan 　Sooiety 　for 　Analytioal 　Chemistry

884 BUNSEKI 　KAGAKU Vol．　5う　　（2006）

一
ダ
ー

で ある の で
a ）

，河川水及び岩石中の
22SRUi

／
22f’
Ra 放射

能比 か ら推測 され た柿 田 川 の 滞留時間は
SH −SHe 年代測定

法か ら求 め られ た年代 と
一
致 した こ とに な る．

　第 3 章
“

奥多摩 の 河川水中の
228Ra

／
226Ra

放射能比 の 変

動 と地 下 水 中の
222Rn

濃度 の 変動
”

で は ， 河 川 水 中の

22SRa
／
226Ra

放射能比 の 変動 と地 下水中の ラ ドン 濃度の 季節

変動 に つ い て 述べ た．海外 の 河川 水中 の
eeBRa

／
226Ra

放射

能比 は，数 人 の 研究者に よっ て 報告 され て い るが，複数の

河川 の ひ とつ の 地点で 1回 の 観測を行 っ た ケース ，同 じ

河川 の 数箇所 を 1 回観測 した，又 は 同 じ川 を 1 年 に 1〜2
回 観測 した もの で ある．こ れ らの 報告 で は

鄲

Ra／
燃

Ra 放

射能比 と地 質 との 関係 に 言及 した もの が 多 く，同
一

の 河川

の
2’2SRa

／
226Ra

放射能比 の 変動理 由を議論 し た例 は な い ．

第 3 章 で は，河 川 水中の
22SRa

／
225Ra

放射能比 の 変動 につ

い て議論 した．

　（1＞河 川 水中 の
228Ra

／
’
！2tiRa

放射能比 の 変動 ： 観測期間

の 1日前 又 は 3 日前か ら観測期 問終 了 時点 ま で の 合計降

水量 に対す る河 川 水中 の
22SRa

／
2E6Ra

　tu射能比 の 変化 を調

査 した．合計降水量が 20mm 以 下 の とき， 降水量の 増加

と と も に
2
’
2SRa

／
22SRa

放射能比 は 3 か ら 2 に 急速 に 減少 し

た．一
方，降水量 が 20mm 以 上 の ときの

22SRa

／
226Ra

放射

能 比 の 値 は 2 で ，ほ ぼ 一
定 で あ っ た ．河川 水 中 の

22SRa

／
2’26Ra

放射能比 は 降雨 量 の 多 い 夏期 で 10 〜2．7の 範

囲に あり，多量 の 降雨 に よ り減少 し，その 後回復す る 傾向

が 見 られ た．河 川 水中の
228Ra

／
226Ra

放射能比 は 20　mm を

超 え る 多量 の 降雨の 後 に も減少す る傾向が 見 られ た，こ の

河 川水中の
11SRa

／
226Ra

放射能比 の 減少 は ， 多量 の 降雨 が

地 下深 くに滞留 して い た 滞留時間の 長い 地下水を河川へ 押

☆

し出した ため と考え られ た．

　（2）地下水中の
222Rll

濃度 の 変動 ： 明治大学生 田キャ ン

パ ス 内の 井戸 で 地 下 水中の
222Rn

濃度 と降水量の 観測 を行

っ た．地下水中の
222Rn

の 月平均 の 濃度 は 3 −−5Bqf1 で あ

っ た．地 下 水中の
222Rn

の 月平均濃度 は 降 水量 の 季節変動

パ ターン と同 じ変動 を 示 し た．地下水中 の
2？2Rn

濃度 は，

降雨 の 多い 夏期 と秋期 に高 く， 降雨 の 少 な い 冬・季と春期 に

低 くなる傾向が 見 られ た．こ れ は，多量 の 降雨が異なる起

源 の 地下 水 を混合 さ せ た こ とを示 唆 して い る と考え られ

た．こ の 変動パ タ
ーン は，多量 の 降雨が 地下水 の 混合 を も

た ら し ， 多量 の 降雨 が 滞留時間 の長 い 地 下水を 河川 へ 押し

出す とい う考え方 を支持 した，
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　Avariation　of 　thc 　
22呂
Ra ／

226Ra
　activity 　ratio 　of 　underground 　water 　suggested 　a　monotonous 　decrease

along 　with 　an 　illcrcase　in　the 　residence 　time 　within 　an 　aqu 廿セr，　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Obscrvation 　with 　ho 卜 spring 　watcr

samples 　showed 　that　thc　
22呂Ra／

226Ra
　activitアratios　in　water 　from　deeper　aquifers 　with 　longer　residencc

times 　tendcd 　to　be　smaller 　than 　those 　in　 river 　waters 　with 　a 　shortcr 　rcsideIlcc 　timc ．　 Thc 　residence

timc 　 of 　Kakita−gawa 　rivcr 　water ，　estimatcd 丘 om 　thc 　
228Ra

／
226Ra

　acti 、虻アratios 　of 　river 　water 　and 　rclevallt

rock ，　agrcc 　wcll 　with 　the 　
3H −3He 　agc ，　suggcsting 　that　thc　

228Ra
／
225Ra

　activity 　ratio 　of 　underground 　water

could 　be　uscd 　as 　a 　tool 　fbr　a　residcncc −time 　cstimation 　of 　underground 　water ．　 The 　
228Ra

／
226Ra

　activitア
ratios 　in　thc 　river

−water 　sample 　showed 　that　the 　activit ア ratios 　tended 　to　decrease　a血 er 　heavier　rainfalL

The　dccreasc　suggested 　that 　heavア rain 血ll　fbrced　deeper　underground 　watcr 　with 　a 　long 　residence

time 　to 　discharge　into　rivcr ．　 The 　variation 　of 　the 　monthly 　averagcd 　concentration 　of
　
？
’
22Rn

　imlnder−

grQund　water 　was 　similar 　to　that 　of 　precipitation．　 The 　variation 　pattern　suggested 　that　precipitation
may 　give　rise 　to　the 　mixing 　of 　undcrgrolmd 　water 　componen 鰌 of 　different　origins ，　which 　is　consistent

with 　the 　consideration 　that　heavy　rainfall　fbrced　the 　deeper　undergrol ユnd 　water 　to　dischargc　into　the
rlver ，

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 （ReceivedJuly　20，2006＞

KaywordS ： Ra −226 ；Ra −228 ；
22sRa

／
226Ra

　activit ア ratio ；river 　watcr ；
222Rn

；underground 　water ；Mn −

　　　　　 impregnated 　acrylic 且ber ，
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