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研究成果の概要（和文）：本研究では，大容量の淡水試料（- 170 L）を用いたガンマ線スペクトロメトリーに
よる低濃度Ra同位体分析法を開発した．また，北海道（幌延地区），茨城県，岐阜県（瑞浪市）及び岡山県（人
形峠）において地下水試料を採取し，測定データがほとんど無かった国内の淡水系地下水中Ra同位体（226Ra，
228Ra）濃度を明らかにした．得られた結果を用いて，これら地下水を仮に飲料水として摂取（Ra同位体の経口
摂取）した場合の内部被ばく線量評価及び低塩分領域における地下水中Ra同位体挙動の支配要因（岩石の種類，
塩分，酸化還元環境）に関する考察を行った．

研究成果の概要（英文）：An analytical method of low-level radium isotopes in freshwater sample by 
gamma-ray spectrometry using large volume of samples (- 170 L) was developed. Fresh groundwater 
samples were collected from Hokkaido, Ibaraki, Gifu and Okayama prefectures, and their Ra activities
 (226Ra and 228Ra) were shown, which had rarely been measured in Japan. The committed effective dose
 of internal exposure due to Ra isotopes assuming drinking water consumption was estimated using the
 their activities obtained in this study. The constraining factors of Ra isotope behavior in the 
low-salinity groundwater systems such as rock type, salinity and redox, were also discussed.

研究分野：環境放射能，放射化学分析
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１．研究開始当初の背景 
	 天然には，４つのラジウム（Ra）同位体
（226Ra（ウラン系列），228Ra・224Ra（トリ
ウム系列），223Ra（アクチニウム系列））が存
在している．放射性廃棄物処分と関連した核
種移行研究や地下水を生活用水として利用
する地域における Ra 経口摂取による内部被
ばく等の放射性防護研究の観点から，地下水
中 Ra 同位体濃度及びその挙動について研究
されてきた． 

地下水中の Ra 濃度は，通常，塩分依存性
の吸着・脱離反応により支配されている場合
が多く，塩分が増加するほど 226Ra 濃度が高
くなる傾向がある．例えば，油田・ガス田付
随水のような海水よりも濃い塩分を有する
地下水では，226Ra を 105 mBq L-1以上含む
ことが知られている 1)． 

近年，放射線防護研究と関連して，地下水
中 Ra 同位体の測定結果が報告されるように
なり，幾つかの地域において，世界保健機関
（WHO）やアメリカ環境保護庁（USEPA）
の飲料水中の Ra 最大汚染レベルを超える淡
水系地下水が存在することが明らかとなっ
た 2),	3)．これらの結果は，塩分依存性の吸着・
脱離反応以外の要因も低塩分領域である淡
水系地下水中の Ra 濃度及び挙動を支配する
要因として重要であることを示唆しており，
その挙動は複雑で，未だ不明な点が多い． 

日本においては，温鉱泉水をはじめとする
汽水～塩水系地下水中の Ra 同位体は多数測
定されてきた．地下汽水～塩水環境における
Ra 同位体挙動については，近年，研究代表
者らにより，包括的な議論がなされた 4)．し
かしながら，国内の淡水系地下水中の Ra 同
位体濃度の測定例はほとんどなく，低塩分領
域における Ra 同位体挙動に関する知見もほ
とんどない状況であった． 

 
２．研究の目的 
	 本研究では，ほとんど測定データがない国
内の淡水系地下水中の Ra 同位体（226Ra，
228Ra）濃度の把握，これら地下水を仮に飲料
水として摂取（Ra 同位体の経口摂取）した
場合の内部被ばく線量評価及び低塩分領域
における地下水中の Ra 同位体挙動の解明を
目的とした．また，Ra が低濃度（～1 mBq L-1）
の淡水系地下水が多数存在することが予想
されたため，大容量の淡水試料を用いた低濃
度 Ra 同位体分析法の開発も実施した． 
 
３．研究の方法 
(1)大容量淡水試料中の低濃度 Ra同位体分析

法の開発	
	 淡水試料中の低濃度 Ra 同位体を測定する
手法として，検出下限値の低いα線スペクト
ロメトリー又は地下に検出器を設置し，宇宙
線由来のバックグラウンドを低減した極低
バックグラウンドγ線スペクトロメトリー
が考えられる．しかしながら，前者は高度な
分析技術と化学収率補正用トレーサーとし

て放射性物質（225Ra 等）を使用するため管理
区域内作業等が必要であること，後者は利用
できる地下測定室が制限されるなど汎用性
に乏しい．そこで，汎用性を確保するために，
大容量（100	L 以上）の淡水試料から化学収
率補正用の放射性物質を使用することなく
Ra を回収し，通常のγ線スペクトロメトリー
により低濃度の Ra 同位体を測定する分析法
の開発を目指した．	
	 大容量の水試料から分析する場合，輸送す
る試料量が多くなり，多数の試料分析が困難
となる．研究代表者らは，先の研究において，
現地で毒劇物等を使用することなく，イオン
交換樹脂（Graver	Technologies 社製 Powdex
樹脂）を用いたバッチ法によりストロンチウ
ム（Sr）を回収する前処理法を考案した 5）．
この方法の最大の特徴は，水試料の電気伝導
度（EC）測定のみで水中 Sr の回収に必要な
樹脂量の見積もりが可能なことである．そこ
で，本研究では，Ra 及び他のアルカリ土類元
素（カルシウム（Ca）,	Sr,	バリウム（Ba））
の Powdex 樹脂への吸着特性を検討し，図 1
に示す分析法の妥当性（硫酸バリウム（BaSO4）
共沈による 40K の除去，化学収率補正法等）
を検証した．		

①Powdex 樹脂への Ca・Sr・Ba・Ra 吸着特性	
	 実験で用いたアルカリ土類元素を含む溶
液は，長野県で採取した高塩分の地下水から
作成した（EC の異なる溶液 A1,	A2）．これら
の溶液中の Ca,	Sr,	Ba 濃度は ICP-AES，228Ra
濃度はγ線スペクトロメトリーにより定量
した．	
	 ビーカーに溶液 A1 及び A2 を 1.5～2	L 分
取し，EC（EC0）を測定後，異なる[陽イオン
交換樹脂(PCH)量]/[水量]比になるように樹
脂を加えた．この際，上澄み液の pH を中性
に保つために陰イオン交換樹脂（PAO）を PCH
の 1.2 倍量加えた．1 時間攪拌後，一晩放置
し，上澄み液の pH 及び EC（ECsup.）を測定し
た．その後，ろ過により樹脂と上澄み液を分
離し，上澄み液中の Ca,	Sr,	Ba,	Ra 濃度を
測定し，樹脂への吸着率を求めた．	
	
②分析法の妥当性の検証	
	 分析法の妥当性評価に用いる Ra を含む溶
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液 B 及び C は，①同様に，それぞれ長野県及
び茨城県で採取した地下水を用いて作成し
た．分析法の妥当性を評価するために，170	L
の純水が入った 200	L 容器を 6 つ用意し，溶
液 B 又は C を添加した（試料 B1,	B2,	B3,	C1,	
C2,	C3）．また，BaSO4 共沈による 40K の除去
率を検討するために，試料 B1,	B2,	B3 には，
異なる量の塩化カリウムを加えた．塩酸及び
水酸化ナトリウムで pH を中性に調整し，溶
液の EC0を測定後，樹脂（PCH 及び PAO）を必
要量加え，1 時間攪拌後，一晩放置した．こ
れ以降の分析方法は図 1 に示す通りである．	
	
(2)淡水系地下水中の Ra 同位体濃度の把握，

地下水中 Ra 同位体の経口摂取による内部
被ばく線量評価	

	 上記(1)と並行して，地下水及び岩石試料
を採取した．地下水中の Ra 同位体は，岩石，
水質（塩分，pH，酸化還元環境，共沈）等に
依存すると考えられることから，以下に示す
４つの地域を研究対象とした．	
・茨城県（図 2）：茨城県には種々の岩石，湧

水が存在している．茨城県では，湧水及び
家庭用井戸水を計 15 地点で採取した．ま
た，路頭から岩石 6 試料を採取した．	

・岐阜県瑞浪市：JAEA 瑞浪超深地層研究所研
究坑道内観測孔で得られる地下水を計 19
試料採取した．これらの地下水は，白亜紀
の土岐花崗岩に胚胎し，放射性炭素（14C）
を用いた年代測定により，約 1 万数千年滞
留状態にあると推測されている 7)．岩石は
9 試料採取した．	

・北海道幌延地区：幌延地圏環境研究所所有
の観測孔で淡水系地下水を 4 試料，JAEA
幌延深地層研究センター研究坑道内観測
孔等で淡水系地下水を 1 試料，比較のため
に汽水系地下水を 7 試料採取した．これら
の地下水は第四紀～新第三紀の堆積岩に
胚胎している．淡水系地下水のうち 3 試料
は最終氷河期以前の地下水 8)，汽水系地下
水は放射性塩素（36Cl）測定により約 150
万年程度の滞留時間が得られている 9)．ま
た，岩石は 6 試料採取した．	

・岡山県人形峠地区：JAEA 人形峠環境技術セ
ンター内の風化花崗岩に胚胎する地下水 5
試料及びウラン坑道湧水 2試料を採取した．		

地下水試料中の Ra 同位体（226Ra,	228Ra）は，
BaSO4共沈により回収・封入後，娘核種と放射
平衡にして，γ線スペクトロメトリーにより
定量した．Ra が低濃度の場合は，金沢大学低
レベル放射能実験施設の尾小屋地下測定室
による極低バックグラウンドγ線スペクト
ロメトリーにより定量した．また，得られた
淡水系地下水中の Ra 同位体濃度を用いて，
仮に成人が採取した地下水を毎日飲用した
場合の Ra経口摂取による内部被ばく線量（預
託実効線量）を以下の式により算出した．	

線量(Sv)＝Ra 濃度(Bq	L-1)×線量係数(Sv	
Bq-1)×消費量(L)	

ここで，226Ra 及び 228Ra の線量係数は，それ
ぞれ 2.8×10-7及び 6.9×10-7	Sv	Bq-1を用い
た 10）．水の消費量は 730	L（1 日 2	L）とした．	
	
(3)低塩分領域における地下水中の Ra同位体

の挙動	
低塩分領域における地下水中の Ra 同位体

挙動を考察するために，地下水試料の pH,	水
温，酸化還元電位，電気伝導度，溶存酸素濃
度は，現地において直ちに測定した．Ra 同位
体の存在形態を把握するために，茨城県で採
取した地下水のうち 5 試料（A〜E）について
は，試料採取後直ちに 0.45μm 孔フィルター
でろ過した．Ra 同位体以外の水中陽イオン濃
度は ICP-AES 又は ICP-MS，陰イオンはイオン
クロマトグラフィー，アルカリ度は滴定によ
り測定した．水中の Ra 同位体を共沈し得る
鉱 物 の 飽 和 指 数 は ， 計 算 ソ フ ト
（Geochemist’s	 Workbench）を用いて求め
た．岩石試料については，フッ化水素酸，硝
酸，過塩素酸による分解及び炭酸ナトリウム
溶融後，ICP-MS によりウラン(238U)及びトリ
ウム(232Th)濃度を定量した．岩石中の 226Ra 及
び 228Ra 濃度は，γ線スペクトロメトリーによ
り定量した．これら得られた結果を用いて，
低塩分領域における地下水中の Ra 同位体挙
動を考察した．	
	
４．研究成果	
(1)大容量淡水試料中の低濃度 Ra同位体分析

法の開発	
①Powdex 樹脂への Ca・Sr・Ba・Ra 吸着特性	
	 図 3 に Ca・Sr・Ba・Ra の PCH への吸着割
合を示す．溶液 A1 と A2 の PCH への吸着特性
を比較可能にするため，横軸は EC0 で規格化
している．図 3 に示すように，Ra，Ba，Sr，
Ca の順に吸着割合が高く，また，いずれの元
素においても[PCH量]/[水量]/[EC0]比の増加
に伴い，吸着割合が高くなった．Ra の吸着割
合は Ba と概ね等しく，これは Ra と Ba の化
学的性質の類似性によると考えられた．つま
り Ba が定量的に回収されている場合は，Ra
も回収されることから，水中の Ra を回収す
るためには Ba の定量的な回収が期待できる
PCH 量の推定法を確立すればいいことを意味
している．	
	 図 4 に ECsup.と[PCH 量]/[水量]の関係を示
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す．図 4 に示すように，ECsup.は EC0を切片と
して[PCH 量]/[水量]が大きくなるとともに
直線的に減少し，その傾きは溶液 A1 と A2 で
等しく，以下の式で近似することができる．	
	 ECsup.	=	EC0	-	23×([PCH 量]/[水量])	
この関係は研究代表者らの先の研究 5）で得ら
れた結果と誤差範囲内で等しい．全ての元素
が吸着した場合，ECsup.＝0 と仮定すると，上
式は以下のように書き換えることが出来る．	

[PCH 量]	=	EC0×[水量]	/23	
先の研究では，この式で得られた[PCH 量]を
加えれば，水中の Sr を定量的に回収できる
こと示した．図 3 に示すように Ba の吸着割
合は Sr よりも大きいことから，上式で求め
られた[PCH 量]で水中の Ba 及び Ra も定量的
に回収可能であることが分かった．また，上
澄み液の pH は概ね中性であるため，現地で
廃棄可能であり，試料の運搬量を効率的に低
減できる前処理法を確立することが出来た．	

②分析法の妥当性の検証	
	 PCH 投入後の試料（B1,	B2,	B3,	C1,	C2,	C3）
上澄み液中の Sr 及び Ba 濃度を測定したとこ
ろ，共に 99％以上 PCH に回収されており，上
記前処理法が 170	L のスケールでも適用可能
であることがわかった．また，試料 B1,	B2,	B3
中の 40K 濃度測定から，γ線スペクトロメト
リーによる Ra 同位体測定時のバックグラウ
ンドを上昇させるKは，BaSO4共沈により96％
以上除去出来た．通常，BaSO4 共沈による Ra
の回収率は BaSO4 の回収率と等しいと見なし，
重量法で評価される場合が多いが，本手法で
は，灰化した樹脂を硝酸で溶解した際の残渣
も含めているため，BaSO4の回収率を重量法で
は評価できない．そこで，Ra の回収率を Ba

の回収率で評価することとし，得られた沈殿
を硫酸水素アンモニウム溶融法 11)により分
解し，Ba の回収率を求めた．その結果，Ba
の回収率は，平均 98％（95-100％）であった．	
	 本研究で提案した分析法により得られた
226Ra 及び 228Ra 放射能は，添加したそれらの
放射能と統計誤差（1σ）範囲内で一致し，
分析法の妥当性が確認された（図 5）．淡水試
料 170	L を用いて，この手法により分析し，
試料を約 9 万秒，バックグラウンドを約 33
万秒測定した場合の 226Ra 及び 228Ra の検出下
限値は，それぞれ約 0.3 及び 0.5	mBq	L-1で
あった．	

	
(2)淡水系地下水中の Ra同位体濃度の把握及

び地下水中 Ra 同位体の経口摂取による内
部被ばく線量評価	

	 得られた地下水中の 226Ra 及び 228Ra 濃度を
図 6 に示す．採取した淡水系地下水の 226Ra
及び 228Ra 濃度は，それぞれ 0.07～1289 及び
検出下限値以下（<	0.15）～220	mBq	L-1であ
った．日本においては，淡水系地下水中の Ra
同位体測定データがほとんどなかったが，本
研究により，淡水系地下水中の Ra 濃度は非
常に幅広い濃度分布を有するとともに，WHO
及び USEPA の飲料水中 Ra の最大汚染レベル
を超える淡水系地下水も存在することが明
らかとなった．	

得られた淡水系地下水中の 226Ra 及び 228Ra
濃度を用いて，仮に採取した地下水を成人が
1 日 2	L ずつ毎日飲用した場合の Ra 経口摂取
による内部被ばく線量の地域毎の幾何平均
値は，茨城県，瑞浪，幌延及び人形峠で，そ
れぞれ 0.4，30，3.4 及び 38μSv であった．	

	
(3)低塩分領域における地下水中の Ra同位体
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の挙動	
①地下水の水質	

瑞浪の地下水は海水起源水質を表す非重
炭酸ナトリウム型であったが，その他の淡水
系地下水の大部分は流動性地下水（重炭酸カ
ルシウム型）又はそれに近い水質であった．	
②地下水中の Ra の存在形態	
	 茨城県で採取した地下水のうち，ろ過の有
無により水中 Ra の存在形態を検討した．そ
の結果，ろ過試料の Ra 濃度は，無ろ過のも
のと統計誤差（1σ）範囲内で一致し（図 7），
水中の Ra 同位体は主として溶存態として存
在していることが確認された．	

	 地下水中の 226Ra濃度と 228Ra/226Ra放射能比
の関係及び岩石の U 系列濃度及び Th/系列 U
系列放射能比の関係を図 8 に示す．岩石の測
定データのない人形峠を除き，地下水中の
228Ra/226Ra 放射能比は岩石の Th/U系列放射能
比と同程度から高い傾向があり，地下水中の
Ra 同位体が概ね周辺岩石から供給されてい
ることが示唆された．また，人形峠の地下水
については，岩石データがないため詳細な議
論はできないが，Th 系列の 228Ra 濃度が低濃
度であり，U 系列に富む岩石が水中 Ra の供給
源となっている可能性が考えられた．	

	 Langmuir	and	Riese（1985）12）の Ra 熱力
学データ（25℃）を用いて，水中 Ra の溶存
化学種を試算（水温を 25℃と仮定）したとこ
ろ，水中の Ra は主に Ra2+ として存在
（77-100%）していると評価された．	
	 地下水中の 226Ra 濃度と塩分（TDS）の関係
を図 9 に示す．なお，図 9 には，これまで報
告されている日本及び諸外国の地下水デー
タもプロットしている．幌延，瑞浪及び人形
峠の地下水では，サイト毎に塩分が増加する
と 226Ra 濃度が増加する傾向が見られ，塩分依
存性の吸着・脱離反応が 226Ra 濃度を支配する
要因であることが示唆された．茨城県の地下
水では塩分との間に明瞭な関係は見られな
がったが，より低塩分であるがゆえに Ra が
低濃度であることが予想された．また，茨城

県の地下水では，地質（岩石）との間に明瞭
な関係が見られなかった．岩石の U 系列がよ
り高濃度であった花崗岩地帯の瑞浪の地下
水は，堆積岩地域である幌延の地下水よりも
上方にプロットされた．風化花崗岩及びウラ
ン坑道で採取した人形峠の地下水は，更に上
方にプロットされ，淡水であるにも関わらず
226Ra 濃度が非常に高濃度であった（図 9）．ま
た，人形峠の地下水では，酸化還元電位（Eh）
が低くなると水中の 226Ra 濃度が増加する傾
向が見られ（図 10），酸化還元環境（Ra を吸
着する Mn 酸化物等の有無）も水中の Ra 濃度
を支配する要因であることが示唆された．	

	 共沈による水中の Ra 除去プロセスも地下
水中の Ra 濃度の支配要因として重要である
が，Ra を共沈する鉱物として代表的な重晶石
及びカルサイトが飽和している場合におい
ても，水中の 226Ra 濃度が低いわけではなく，
水中の 226Ra 濃度と飽和指数の間に明瞭な関
係は見られなかった（図 11）．	

	 以上，本研究では，淡水試料中の低濃度
Ra 同位体分析法を開発すると共に，国内の
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淡水系地下水中の Ra 同位体（226Ra，228Ra）
濃度を明らかにし，仮に飲料水として摂取し
た場合の内部被ばく線量評価及び低塩分領
域における地下水中 Ra 同位体の挙動及び支
配要因（岩石，塩分，酸化還元環境等）に関
する重要な知見を得ることが出来た．今後，
非常に高濃度の 226Ra を含む人形峠の淡水系
地下水の成因について，さらに研究を進める
予定である．	
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