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研究成果の概要（和文）：本研究では、世界的にも新しい年代トレーサーであるクリプトン85（85Kr）を用いた
湧水・地下水の年齢を、従来の測定システムの改良により、高い時間分解能で推定することに成功した。
熊本地域や都城盆地などの複数の研究地域で現地調査を実施し、一連の分析手法の確立と85Kr法の実用化に成功
した。さらに他の年代トレーサーと同時に用いて年代推定のクロスチェックを実施することで、85Kr法の有効性
の検証も行うことができた。地下水の流動過程における弱点のない85Kr法の確立により、年代測定分野に新たな
インパクトを与える研究となった。

研究成果の概要（英文）：In this study, we succeeded in estimating the age of spring water and 
groundwater using Krypton-85 (85Kr) which is a new age tracer all over the world at high time 
resolution by improving the conventional measurement system.
We conducted field survey in several research areas such as Kumamoto area and Miyakonojo Basin, 
succeeded in establishing a series of analytical methods and practical application of the 85Kr 
method. By using the age-cross-check at the same time with other age tracers, validity of the 85Kr 
method could be verified. The establishment of the 85Kr method with no weak point in the groundwater
 flowing process has made a new impact on the age dating field.

研究分野： 水文学
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１．研究開始当初の背景 
湧水の主な起源である降水が地下に浸透し

湧出するまでの時間を、湧水の年齢と考える
ことができる。湧水の年齢を測定することは、
地域の水循環や流動機構を解明する手がか
りになり得るうえ、資源管理の観点からも非
常に効果的である。 
本研究の最大の特色は、これまで検証例の

非常に少なかったクリプトン 85（85Kr）を用
いた湧水・地下水の年齢解明を、従来の測定
システムの改良により、高い時間分解能で推
定することである。豊富な降水量と急峻な地
形を考慮すると、日本をはじめとするアジア
モンスーン地域においては、相対的に水循環
速度が早く 50 年未満の若い湧水・地下水が
多いと考えられている。このような若い湧
水・地下水の年齢の解明については、3H（ト
リチウム） 、CFCs（クロロフルオロカーボ
ン類）、SF6（六フッ化硫黄）などの複数の年
代トレーサー法が提唱されている。しかし、
各トレーサーには例えば 3H では時間分解能
の低下、CFCs では都市域での濃度付加および
還元域での微生物による分解、SF6では陸生起
源の濃度付加といった短所がある。一方で、
85Kr にはこのような地下水流動過程での濃度
変化の要素がないため、年齢推定の際に大き
な強みを有している（表 1）。 
 
表 1：各年代トレーサー法の特性と分析難易度 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

２．研究の目的 
地下水年代推定の分野で、世界的にも最新

の手法である 85Kr を用い、85Kr 法による湧水
年齢の解明手法を提示し、一連の分析システ
ムを実用化することが本研究の目的である。 
 
３．研究の方法 
まず、現地において湧水中に溶存する 85Kr

ガスを回収するための既存の分析システム
を改良する。これは、将来的な実用化を見据
え、従来要した現地調査時間（約 24 時間）
を半減させることが喫緊の課題であったた
めである。 
また、新たな分析システムを用いて複数の

地域で現地調査を実施することで、一連の分
析手法の確立と 85Kr 法の実用化を目指す。さ
らに他の年代トレーサーと同時に用いて年
代推定のクロスチェックを実施することで、
85Kr 法の有効性の検証も行う。 
 
４．研究成果 
（1）分析システムの改良 
地下水中の 85Kr から地下水年代を推定する

ためには、以下に大別される 3 つのステッ
プ：①「地下水中の溶存ガスの抽出」、②「溶
存ガスに含まれる Kr の分離」、③「85Kr 濃度
の測定」を要する（図 1）。 
地下水中に含まれる 85Kr 濃度はごく微量で

あるため、大量の地下水（約 104L）から効率
的に溶存ガスを抽出する必要があり、Ohta et 
al.（2009）により開発されたメンブレンを
用いた手法を基に現地での採水を行った。た
だし、この従来のシステムでは 85Kr 濃度の高
い現在大気の混入が認められたことから、本
研究では、純窒素で充満させた真空デシケー
ター内に真空ポンプを入れ、外部の現在大気
を取り込まないように地下水中の溶存ガス
をバルーンへと採取するなど、Ohta et al.
（2009）で開発されたシステムに改良を施し
た（図 1；Step 1）。 

図 1：85Kr の採水から測定までの分析手法図 



（2）得られた滞留時間情報 
熊本地域の涵養域、湧出域、停滞域におい

て 85Kr 濃度を測定した結果、それぞれ 0.536 
Bq/m3、0.067 Bq/m3、検出限界値以下となっ
た。この濃度値と 85Kr の半減期を考慮するこ
とで、ピストン流を想定した滞留時間を推定
することができる。結果として、それぞれ約
20 年、37 年、55 年以上という平均滞留時間
が推定された（図 2）。本地域ではこれまで他
の年代トレーサー（CFCs、SF6）を用いて滞留
時間推定の試みを行っているものの、特に都
市域では人為起源と想定される濃度の過剰
付加がみられるため、滞留時間の評価は難し
かった。本研究では、このような従来の年代
トレーサーの適用が困難な地域において 85Kr
法による具体的な年代値が得られたことか
ら、年代トレーサーとしての 85Kr の優位性が
示された。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 2：熊本地域で得られた 85Kr 年代分布図 
 
ただし、熊本地域での調査では他の年代ト

レーサーとの滞留時間のクロスチェックが
できなかったため、85Kr により得られる滞留
時間の確からしさを検証する必要があった。
そこで、過去に CFCs や SF6といった他の年代
トレーサーにより滞留時間が得られている
宮崎県都城盆地において、85Kr 法を適用した。
85Kr 濃度は、上流域で 1.69 Bq/m3、中流域で
0.59 Bq/m3、停滞域では検出限界値以下が得
られた。平均滞留時間に換算するとそれぞれ
約 2 年、15 年、55 年以上となり、流動に伴
い滞留時間の延びる傾向が捉えられた。 
 
表 2：都城盆地における年代推定値のまとめ 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

この滞留時間は、表 2に示す通り、CFCs や
SF6 により推定された滞留時間と整合的であ
ったことから、85Kr 法の確からしさを示すこ
とができた。 
 

（3）85Kr 法で得られた滞留時間情報による数
値シミュレーションの高精度化 
熊本地域では、広域的な地下水位データや

水質データが充実しているうえ、水文地質構
造も把握されていることから、精緻な 3次元
数値シミュレーションが構築されている（森
ほか，2016）。このシミュレーションは、地
下水位や河川水量といった量的な水文デー
タを再現するだけでなく、硝酸性窒素や安定
同位体比などの質的な水文データも考慮さ
れた構造になっている点が優れている。その
ため、降水中の 85Kr 履歴を本地域に与えるこ
とで、地下水中の 85Kr 濃度の時間変化を推定
し実測値と比較検証することができる。本研
究で得られた 85Kr濃度を基にキャリブレーシ
ョンすることで、シミュレーション精度の一
層の向上に貢献することができた。具体的に
は、当初のモデルでは水循環（涵養－流動－
流出）速度に裏付けがなかったが、本研究に
より正確な時間情報を与え、それを再現する
ために透水性や基盤岩層の厚さを調整する
必要性が確認され、より高精度のシミュレー
ション構築に貢献した。 
 

（4）硝酸性窒素濃度の将来的な挙動推定 
熊本北部地域では、農業活動に伴う窒素負

荷により、地下水中に高濃度の硝酸性窒素が
検出されている。県の施策により、2005 年か
ら窒素負荷削減の取り組みがなされている
ものの、地下水中の硝酸性窒素濃度には顕著
な低減傾向が見られていない。この原因とし
て、地表面における窒素削減対策の効果が地
下水中の濃度低減という結果として現れる
までに、タイムラグがあるためと想定される。 
そこで、長期的な硝酸性窒素濃度データが

存在する水道水源井を対象として 85Kr法を適
用した（図 3）。浅井戸では、全 3地点におい
て滞留時間が最も短く、ごく最近の地下水で
あることが推定された。つまり、地表からの
窒素負荷に鋭敏に反応する若い地下水成分
が卓越していると思われ、地表面からの窒素
負荷が直ちに地下水中の硝酸性窒素濃度の
値として現れていることが予想される。しか
しながら、2005 年に策定された硝酸性窒素削
減計画後も濃度は減少せず、上昇し続けてい
る。3 つの調査地点のうち削減計画の効果が
最も早く現れることが期待される地点であ
るにもかかわらず濃度が上昇し続けている
のは、削減計画後の現在も涵養域地表部から
の窒素負荷が続いているためであると推察
される。深井戸において推定された滞留時間
は 20～31 年であったが、窒素負荷削減の取
り組みが実施されたのが調査年の 12 年前で
あったことを考慮すると、政策の効果がまだ
顕在化しておらず、施策が正しく機能してい



れば今後徐々に硝酸性窒素濃度が低減する
ものと推察される。 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 3：熊本硝酸負荷域の 3 観測井における 85Kr 年

代と地下水中の硝酸性窒素濃度の経年変化 
 
本研究は、他の年代トレーサーの弱点であ

った、地下水の流動過程における濃度分解や
付加のみられない 85Kr 法を確立したことで、
年代測定における切り札となる役目を担い、
関連分野に新たなインパクトを与える成果
となった。今後は 85Kr法の適用地域を増やし、
他の年代トレーサーとのクロスチェックを
通して、より高精度の年代推定を目指すこと
が望まれる。 
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