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研究成果の概要（和文）： 
北海道の温泉水について、ヨウ素同位体比（129I/127I）を分析した。129I/127I〜10-13代と、129I/127I
〜10-14代の二つのグループが存在した。多くの試料で、同位体比から算出される年代は地質学
的年代よりも古かった。福島第一原子力発電所事故後、事故起源のヨウ素 129 に汚染されてい
る河川水中の分析の結果、多くの試料は汚染された雨水と天然の地下水との混合で説明で きた。 
研究成果の概要（英文）： 
The iodine isotopic ratio (129I/127I) and the iodine concentration in hot spring water 
samples collected from Hokkaidio, Japan were measured. They can be categorized into two 
groups, i.e., one with 129I/127I ratio of 10-13 order and the other with 10-14 order. The age 
calculated from the iodine isotopic ratio tends to be older than the geologic age. The iodine 
isotopic ratio (129I/127I) and the iodine concentration of river water samples collected after 
the Fukushima Daiichi Nuclear Power Plant accident can be explained as a mixture of 
contaminated rain and natural ground water.  
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１．研究開始当初の背景 

地球上の様々な地域の大陸縁辺域（大陸／

海洋境界域）に存在するメタンハイドレートや天

然ガスなどの有機炭素は、巨大な炭素リザーバ

ーであると同時に、その近傍にヨウ素が濃縮して

いることが知られている。ロチェスター大学の

U.Fehn を中心としたグループは、ヨウ素の長半

減期放射性同位体である 129I（半減期 1,570 万

年）に着目し、地球上のいくつかの炭化水素リザ

ーバー近傍（フロリダ沖のメタンハイドレート胚胎

層やペルー沖、ニュージーランド沖等）のヨウ素

同位体比（129I/127I）から、ヨウ素の年代を、いず

れも 40-50Ma（4,000-5,000 万年）と算出し、ヨウ

素 を 胚 胎 す る 地 層 の 地 学 的 な 堆 積 年 代

（0.5-5Ma）よりはるかに古いことを示した。このこ

とから、ヨウ素や炭化水素の起源は、その地層

の堆積物とは別の起源であろうこと、特に、多く

の有機炭素層が、海洋プレートと大陸プレートと

の相互作用域近傍に存在することから、海底堆

積物中に埋設された有機物とヨウ素との関連を

示唆した（Moran et al. 1998 Chemical Geology, 
Fehn et al. 2000 Science, Fehn et al. 2007 
J.Geochm.Exploration など）。 

日本列島においても、Y.Muramatsu らが、南
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関東天然ガス田から産出する鹹水中のヨウ素同

位体比を測定し、平均で 129I/127I=1.7x10-13（ヨウ

素年代：45Ma）という値を得た。この地域で天然

ガスや鹹水を胚胎する上総層群は、新第三紀

おわりから第四紀にかけて（0.5-2Ma：50-200 万

年前）堆積した陸源堆積物であり、ヨウ素年代は

地層年代よりはるかに古い。このことから、天然

ガスの材料の有機炭素やヨウ素は、陸源堆積物

ではなく、200Ma という年齢を持つ太平洋プレ

ート上の堆積物によってもたらされたのではない

か と 推 定 し て い る （ Muramatsu et al. 2001 
EPSL）。 

一方、最近の申請者らの分析で、海から離
れた内陸部の地下水で同位体比の極めて低
いサンプルが見つかって来た。たとえば、長
野県松代温泉や、北海道の占冠（湯の沢温泉）
などでは、129I/127I = 4.0 x 10-14 という極めて低
い値（ヨウ素年代：70Ma）を示し、先に述べ
た有機炭素貯留域関連のヨウ素とは、また異
なった起源および履歴を持つヨウ素である
可能性が示された。日本列島を構成する基盤
岩には、70Ma 以上の年代の付加体（海成の
堆積物）も多く、それらは太古の海洋−大陸
境界域における海底プロセスによって形成
されている。内陸部の温泉から検出されるヨ
ウ素は、太古の時代の付加体形成プロセスに
おいて有機物とともに固定され、はるかな時
を経て再び地上に現れたものではないか、と
考えられる。 

以上より、ヨウ素同位体システムを、日本
列島の成り立ちや履歴に大きな影響を与え
ている、沈み込み帯との関係の中でとらえ直
すことが重要と考えられた。 
 
２．研究の目的 
 日本各地の地下水中のヨウ素濃度および
ヨウ素同位体比（129I/127I）を測定し、その地
下水を胚胎する岩層の性質と比較すること
によって、100 万年から 1000 万年スケール
における、地球表層環境でのヨウ素の循環や
濃縮機構を明らかにすることを目的とする。
特に、ヨウ素は、メタンハイドレートや天然
ガスなどの炭化水素リザーバーとともに、大
陸縁辺域に濃縮しており、日本列島のような
沈み込み帯においてヨウ素同位体システム
を解明することは、長時間スケールにおける
炭素循環に関するまったく新しい知見につ
ながるものと考えられる。2011 年 3 月の福
島第一原子力発電所事故により、ヨウ素 129
を含む放射性物質が環境中に漏出した。本研
究では、その河川等の流体への影響も調べる
こととした。 
 
３．研究の方法 
 日本各地のヨウ素含有の温泉施設を訪れ、温

泉水を採取する。また、ヨウ素を高濃度に含有
する鹹水を産出する施設に依頼し、サンプリング
を行う。また、河川水、湖水を採取する。採取し
た試料は、研究室にて溶媒抽出を行い、安定ヨ
ウ素は ICP-MS にて定量を行ない、ヨウ素同位
体比は、東京大学タンデム加速器施設において
加速器質量分析により測定する。 
 
４．研究成果 
 北海道各地から温泉水を採取し分析した。
温泉の胚胎岩層は、その成因から大きく 5つ
のグ ルーブ に分類することが で き た : 
第 1のグ ルーブ は、天然ガ スサイトに関連
する温泉で 、いず れも新第三紀海成層で
あり、ヨウ素含有温泉のマジ ョリティで あ
る。泉質はいわゆる“化石海水”的なもの
で あり、主要成分は海の組成に近いが 、ヨ
ウ素は極めて濃縮している。第 2のグ ルーフ
゙ は,新第三紀海成層で はあるが ,古丹別層
に胚胎される温泉で あり、重力堆積物層あ
るいはタービ ダ イト層とされている。第 3
のグ ルーブ は、内陸部の温泉水で あり、
中生代から古第三紀の海成層とされている。
第 4 のグ ルーブ は、古第三紀陸成層、第 5
のグ ルーブ は、タフや火成岩など の火山
活動に関連する層で ある。これらについて,
ヨウ素同位体比(129I/127I)および 安定ヨウ素
濃度を測定し、流体に関する混合曲線を書く
と、ど の測定点も、単一の岩層と天水およひ
゙ 海水の混合によって説明で きた。しかし、
その単一岩層の持つ同位体比は、第 1のグ ル
ーブ は 129I/127I=1.5x10-13程度で あるのに対
し、第 2、第 3のグ ルーブ は、129I/127I=4x10-14

程度となり、異なる起源の天然ヨウ素の存在
が 示唆される。また、こうして推定されたオ
リジ ナルの天然の同位体比から算出される
年代は明らかに地質学的年代よりも古く出
る。これに関しては、今後「ヨウ素年代は正
しいとしてヨウ素動態をメカニカルに解釈
する方向」、もしくは「同位体比の初成値を
再検討する方向」、の両面から検討していき
たい。 
 2011 年 3 月に起きた、福島第一原子力発電
所事故により、ヨウ素 129 を含む放射性核種
が 環境中に漏出した。この影響により、河
川水・ 地下水等への事故起源のヨウ素 129か
゙ 混入したことが 考えられる。そこで、原発
事故サイト周辺の河川水中のヨウ素 129 とヨ
ウ素 127 を測定し、河川水および 地下水か
゙ 、ど のようなソースタームのミキシング
となっているかを検討した。すなわち、事故
起源ヨウ素 129 の河川水・地下水への混入
経路を明らかにすることを目的とした。こ
のことは、天然の温泉水の、現代の雨水の
混入を評価するための貴重なデ ータとなる
はず で ある。平成 23年度まで に生じ た問
題点として、ヨウ素同位体比から決定した



 

 

年代と地質学的に決定した年代が ず れる
という問題が あったが、その解釈として、
天然同位体比の平衡初成値を再検討する場
合、これまで 純粋に天然試料と考えられて
いた地下水(温泉水)が 人為起源のヨウ素
129 の汚染を受けていたことになる。そこて
゙ 、これまで のデ ータを再解釈するため、
雨水と河 川水(地下水)の今後メカニズ ム
の知見が 必要になる。このような目的て
゙ 、本研究で は、平成 24 年度は事故起源放
射性物質の影響の強い、福島県相馬郡飯館村、
南相馬市、影響の比較的弱い、阿武隈地方の
河川水や湖沼水試料の測定を行った。その結
果、これらの環境水中 のヨウ素 129 および
ヨウ素 127 は、多くの試料が 事故により極
めて汚染された雨水と天然の地下水との間
の混合により説明で きることが  分かっ
た。また、一部の試料はこれらの混合ライ
ンからず れた位置にあるが 、これらは、
河川水中への土壌の溶解で 説明で きるこ
とが  分かった（図）。これらの知見を適用
すると、これまで 測定した温泉水を始めと
する地下流体中のヨウ素 129 および ヨウ素
127 は、オリジ ナルの天然ソースと現代の
雨水との混合で 解釈で きることが 分かっ
た。 
 
 

図．天然水、河川水、雨水等、流体の混合の
様子を示すミキシングライン 
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