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研究成果の概要（和文）： 

本研究により、核関連施設周辺のみならず世界中がすでに大気圏内核実験由来のグローバルフ
ォールアウト(GF)U-236 により汚染されている事が明らかになった。さらに、この U-236 の降
下量や環境中での挙動を他の人工放射性核種(Cs-137 や Pu-239,240)も併せて定量的に明らかに
した。また、ここで見積もった放射能組成や降下量を用いて、ミニチュアオーシャンとして注
目されている日本海の海水･物質循環を時空間的に明らかにするためのツールとして用いる試
みを行った。 

研究成果の概要（英文）： 

We found that the surface environment have been already contaminated with U-236 as a globalfallout. 

The globalfallout U-236 level and behavior in soil was analyzed from measurements of U-236, 

Pu-239,240 and Cs-137 in natural environment surface soils which are solely influenced by globalfallout. 

Furthermore, the application of global fallout U-236 together with other artificial nuclide to the water 

and material circulation in the "miniature ocean", the Japan sea, have been attempted. 
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１．研究開始当初の背景 
日本海は、環境変動に敏感であり、外洋で

見られる様々な地球規模での海洋現象が存
在していることから“ミニチュアオーシャン”
として、海洋研究のための格好の実験場を提
供している。近年このミニチュアオーシャン
において、急激な水温の上昇や固有水中の溶
存酸素量低下(鉛直対流の停滞)が報告されて

おり、全球的な近未来の環境変化を暗示して
いる可能性があるとして危惧されている。ま
た、日本海への放射性廃棄物も含めた有害物
質の不法投棄や汚染物質の流入など、その影
響評価と対策が緊急の課題となっている。海
洋環境への影響を評価し、対策を講じるには
そのシステムや変化を正確に把握してメカ
ニズムを解明することが重要であるが、政治
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的背景などによる海水試料採取の困難さ、循
環の複雑さなどから日本海における表層･低
層水の循環･形成機構は未だ十分な理解には
至っていない。 
そこで今回着目したのが人工放射性核種

236U(半減期 2.3x107年)である。 
 加速器技術の進歩により、欧米では天然
236U の測定やそのトレーサー利用の試みがさ
れつつある。U-236 は 137Cs、239,240Pu などと
ともにグローバルフォールアウト(大気圏内
核実験由来全球降下)によって海洋にもたら
され、海水中では保存性(溶存性) 物質として
存在すると考えられる。そのため、海水中で
のこれら人工放射性核種の分布や核種組成
は水塊･懸濁物質の有用なトレーサーとなる。
さらに様々な半減期をもつ海水保存性・非保
存性(溶存性、粒子吸着性)の放射性核種も併
せて測定･解析することで水塊の起源、混合、
循環および粒子の挙動や除去機構について
時間軸を入れての詳細な解明が可能となる。 
 
２．研究の目的 
本研究では、これまで汚染物質または地球科
学的ツールとして一般的に認識されてきた
“環境中の U同位体 U-234, 235, 238”に、近年
の測定技術開発に伴い注目されている U-236
を、新規に“環境中のU同位体”の一つに加え、
新たな知見からの地球環境科学的研究を行
うことを最終的な目的とする。その目的達成
のための課題として、海洋も含めた地球表層
に存在するU-236の主起源であると考えられ
る“グローバルフォールアウト”核種を、
U-236 と他の代表的な人工放射性核種 
(Cs-137, Pu 同位体)も併せて定量的に地球表
層への供給量・導入量を評価する。また、
U-236 も含めたグローバルフォールアウト由
来の放射性核種を、地球科学研究に応用する
最初の例として、上記の結果を元に U-236 と
他の放射性核種も含めた総合的な時･空間的
解析から、日本海における詳細な物質･海水
循環の解明を目指す。 
 
３．研究の方法 
日本海における 236U を利用した海水･物質

循環の三次元的解明を本研究の目的として、
期間内に以下のことを行うこととした。 
① 表層土壌中グローバルフォールア

ウト核種分析 
非核汚染未かく乱地の表層土壌コア試料

中 Pu 同位体、236U、137Cs 深度分布および放
射能比の詳細な測定･解析することで、さま
ざまな土壌組成や環境下にあったこれら放
射性核種の土壌中での挙動を、時間軸を入れ
て明らかにする。特に Uに関しては、これま
で、土壌中の天然 U 同位体(U-238,235,234)に
妨害されその挙動を詳細に解析するのは非
常に困難であった。しかし、現在表層環境中
で測定しうる 236Uはグローバルフォールアウ
ト由来であり、その起源も系(表層土壌)への
導入時期(1963 年)も明らかである。実験室系
ではなく、人間が生活する環境における様々
な状況(地域、土壌組成等)でのナチュラルア
ナログ研究として、これら放射性核種の挙動

を明らかにする。 
・試料採取/分析 

これまで使用してきたコアサンプラー(直径
4.8 cm 深度 30 cm)を用いて Fig. 1 に示す地点
から表層土壌試料採取を行う。試料はそれぞ
れ、0-10, 10-20, 20-30 cm ごとに風乾し核種分
析のための前処理を行う。Cs-137, Pu 同位体, 
U 同位体をそれぞれ適した方法で精製･濃縮
し、Ge半導体検出器、ICP-MS・MC-ICP-MS(誘
導結合プラズマ質量分析計)および AMS(加
速器質量分析計)にて定量する。 
② グローバルフォールアウト核種イ

ンベントリー･降下量試算 
上記①から得た情報から、236U、137Cs や Pu
同位体のインベントリー(蓄積量)を見積もる。
これにより、グローバルフォールアウトとし

て地表(海洋)にもたらされた放射性核種組成
(インベントリー比)の情報を得る。すでに国
内外から表層土壌コアを採取しつつあるが、
今回は国内において徹底的に行い信頼性の
高い情報を得る。 
③ 海水中グローバルフォールアウト

核種の分布 
過去の調査航海で採取された海水試料およ
び研究機関内に採取する試料中(海水、浮遊懸
濁物質、堆積物)の U同位体(U-238, 236, 235, 
234)、Pu 同位体(Pu-240, 239, 238)、Cs-137 濃
度を測定しする。これら核種は化学的性質･
挙動、物理半減期が異なり、放射能(原子)比、
蓄積量の水平･鉛直分布を明らかにすること
で、今後の物質循環解明に重用な知見を与え
る。 
・試料採取/分析 

Fig. 2 に示した赤丸地点にて、7-12 深度から
ニスキンボトルにより 10-20 L 海水試料を採
取する。採取後はただちにろ過し浮遊懸濁物
質と分ける。また、黄色丸地点では海底堆積
物も採取する。堆積物試料は表層から 1 cm
ごとにカットし、乾燥･前処理を行う。Cs-137, 
Pu 同位体, U同位体をそれぞれ適した方法で
精製･濃縮し、Ge 半導体検出器、ICP-MS・
MC-ICP-MS(誘導結合プラズマ質量分析計)お
よび AMS(加速器質量分析計)にて定量する。 
 
最終的に、主として②、③により日本海の

Fig. 1  Sampling points of surface 
soil sample from Japan. 



 

 

三次元的な物質循環を総括的に議論する。 
 
４．研究成果 
①②の研究成果 表層土壌中グローバルフ
ォールアウト核種の挙動、インベントリー見
積もり 
 Cs-137, Pu-239+240 および U-236 の代表
的な表層土壌中深度分布を Fig. 3 に示す。
Cs-137, Pu-239+240, U-236 ともに最表層で
も最も濃度が高く、深度と共に指数関数的に
減少する傾向が見られた。未撹乱地では、全
国いずれの地域においても同様な深度分布
が得られた。これら核種の蓄積量は、採取場
所により異なり Cs-137, Pu-239, U-236 はそれ
ぞれ 1000-7000, 30-150 Bq/m2, (5-30)x1012 
atom/m2 であった。これは、地域による降水
量の差を反映しており、平均すると日本国内
における Cs-137, Pu-239, U-236 インベントリ
ーはそれぞれ約 4000, 80 Bq/m2, 17x10

12
 

atom/m2 で あ っ た 。 こ れ ら 核 種 の 比
239Pu/137Cs=0.013±0.002 (A.R.) 、
236U/137Cs=(4.33±1.21)x109atom/Bq 、

236U/239Pu=(3.17±0.10)x1011 atom/Bq は試料採
取地点に関わらずほぼ一定であっり、グロー
バルフォールアウト核種組成を代表する値
であると言える。このように、本研究により
U-236 も含めたグローバルフォールアウト核
種組成が明らかになった。 
 
③の研究成果 日本海でのU-236測定と分布 
 2010 年夏
に行われた
白鳳丸航海
(KH10-02)
で採取した
77 の海水試
料すべてに
お い て
U-236 が精
度よく測定
できた。海
水中 U-236
の代表的な
深度分布を
Fig. 4 に示
す。海水中
の U-236 濃
度 は
(1.27-0.16)×107 Bq/kgの範囲であり、図から明
らかなように、表層で濃度が高く深度が深く
なるにつれ指数関数的に低くなっている。こ
の深度分布は、保存性(溶存性)核種である
Cs-137 と同様であり、U-236 も大気からグロ
ーバルフォールアウト核種として海水表層
に供給された後、海水中では保存性核種とし
て挙動すると言える。実際に浮遊懸濁物質中
の U-236 は検出限界以下、また、検出された
深度においても溶存性分と比較して無視で
きるほど低濃度であった。水柱に存在する
U-236 インベントリーは(6-16)x1012 atom/m2

であり、先に示したグローバルフォールアウ
トインベントリーと同様な値であった。また、
Cs-137 との比は(9.82±0.71)×109 atom/Bq を示
し、これも土壌から得られたグローバルフォ
ールアウト核種組成とほぼ同様な値であっ
た。このことから、日本海に存在する U-236
および Cs-137 は主としてグローバルフォー
ルアウト起源であることが明らかになった。

Fig. 2 Sampling points of sea-water, 

suspended solid and sediments in the 

Japan Sea. 

Fig. 4  The representative depth 

profile for U-236 in the water 

from Japan Sea, sampling point 

CR58.  

Fig. 3 Depth profiles of global fallout nuclides, Cs-137, Pu-239, U-236 inventories and their ratios in soil 

core sample. 



 

 

このように、U-236 は起源および存在状態が
明らかな海洋トレーサーとしての利用可能
性が示唆された。今後、次の段階として三次
元的にこれらデータを解析し、日本海での物
質循環について詳細な時間軸を入れて知見
を得る予定である。また、深度により
U-236/Cs-137 比に変動が見いだされたことや、
堆積物中U-236インベントリーは水柱インベ
ントリーの約 1/1000 と非常に少量であるも
のの、堆積物中から U-236 が検出されたこと
から、今後さらにこれら核種の挙動について
明らかにしていく必要がある。現在、数深度
の Pu 同位体分析の結果がすでに得られてい
るが、20 L と Pu 同位体分析には極めて少量
の海水中および浮遊懸濁物質から検出され
ており、今後の結果に非常に期待が持てる。 
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