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１． 緒 言

気象研究所地球化学研究部では，１９５４年以

来５０年以上にわたり，人工放射能による大気

と海洋における環境汚染の実態を把握するため

の観測を行ってきた。更に，大気と海洋におけ

る物質輸送のトレーサとして人工放射能の研究

を実施してきた１）―３）。この長期にわたる観測と

研究の結果，大気と海洋における環境放射能に

ついて，世界的に類を見ない貴重な時系列デー

タを提供すると共に，様々な気象学・海洋学的

発見をもたらしている。また，この間の研究成

果を２００編以上の論文として内外の学術雑誌で

公表している４）。

日本における環境放射能研究は，１９５４年３月

１日に米国がビキニ環礁で行った水爆実験によ

り，危険水域外で操業していた第五福竜丸乗組

員が放射性物質を含む降灰（いわゆる死の灰）

による被ばくを受けた事件が契機となって始め

られた。当時の中央気象台地球化学研究室（現

気象研究所地球化学研究部）は，環境の放射能

を分析・研究できる日本で有数の研究室であり，

三宅泰雄の指導のもと，大気と海洋における人

工放射能汚染の調査・研究に精力的に取り組ん

だ。その結果，当時予想されていなかった北太

平洋全域に及ぶ海洋の放射能汚染，更に成層圏

を経由しての日本への影響など，核実験が行わ

れた地域の近傍にとどまらず人工放射能汚染が

地球全体へ拡大している実態を明らかにするこ

とができた５）―８）。１９５８年から，放射能調査研究

費による「放射化学分析（落下塵・降水・海水

中の放射性物質の研究）」を開始し，札幌，仙台，

東京，大阪，福岡の五つの管区気象台，秋田，

稚内，釧路，石垣島の４地方気象台，輪島，米

子の２測候所の全国１１地点で，人工放射性核

種（９０Sr，１３７Cs）の分析を実施し，日本全土に

おける人工放射能の研究を行ってきた９），１０）。こ

れらの気象庁１１地点における観測は，２００６年

３月に終了した。

大規模大気圏核実験が数多く行われた１９６０

年から，１９８０年１０月２６日の中国第２６回核実

験の頃までは，地表大気中及び降水中の１３７Cs

や９０Sr などの長寿命人工放射性核種のレベル

は高かった。そのため，特別な遮蔽をしてバッ

クグラウンドレベルを下げる努力をしなくても，
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また０．５m２の水盤（降水１mmあたり０．５L，

日本の平均的な月間降水量を１００mmとすると

５０Lの降水試料が採取できる）による降水の

採取，あるいはハイボリュームサンプラによる

１００００m３の大気浮遊塵の採取で，放射能は計

数誤差数％以内で十分可能だった。海洋におい

ても，表層では１３７Cs なら１０～１００Bq m－３程

度のレベルにあり，２０Lの海水試料で測定可能

であった。

海洋中の１３７Cs や Pu 同位体を測定した１９７０

年代の Geochemical Ocean Section Study

（GEOSECS）１１）のような太平洋，大西洋及びイ

ンド洋を含む全海洋規模プロジェクトで

は，２００～５００Lの大量採水が行われてきた。

しかし，海洋深層試料の測定において計数誤差

を３０％未満とし統計的に有意な値を得ている

例は稀であった。

本稿においては，大気圏核実験に起源を持

つ１３７Cs の大気及び海洋における長期間の濃度

変動とその挙動についての研究成果を超低レベ

ル放射能測定との関係に重点をおいて述べる。

２． 大気圏における研究

大気圏での人工放射性核種の濃度変動の実態

とその変動要因を明らかにすべく，ビキニ事件

から間もなくの１９５４年４月に放射性降下物（フ

ォールアウト）の観測を開始した（当初は全 β
放射能観測のみであった）。月間降水・降下塵

中の核種分析は，１９５７年から現在に至る約５０年

の間，途切れることなく継続されている。特に

気象研究所での月間降下量の測定値は，１９６０年

代に比べて５桁減少しているにもかかわらず，

現在でも「検出限界以下」とすることなく必ず

数値化されている。測定対象は９０Sr，１３７Cs 及び

Pu同位体である。フォールアウトは，主として

大規模大気圏核実験により全地球に放出された

ため，部分核実験停止条約の発効前に行われた

米ソの大規模実験の影響を受けて１９６３年の６月

に最大の月間降下量を示し（９０Sr 約１７０Bq m－２，
１３７Cs 約５５０Bq m－２），その後徐々に低下した。

しかし，１９６０年代中期より開始された中国核

実験による影響で降下量は度々増大し，１９８０年

に大気圏核実験が中止されたのでようやく低下

した（図１）。

初期の一連の研究により，重要な気象学的知

見が得られた。例えば，降下量の時間変動から，

対流圏，成層圏における放射性物質の滞留時間

が，それぞれ３０～５０日，１．０～１．２年と求め

られた。これは粒子状物質（エアロゾル）の滞

留時間を求めたことにほかならない。また，人

図１ 気象研究所における１３７Cs 及び９０Sr 月間降下量の長期変動
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工放射能の降下量は太平洋側では春に増大し，

日本海側では冬に増大すること，北半球で考え

ると中緯度地帯に降下量の極大があり，成層圏

―対流圏の大気交換過程に主たる原因があるこ

となどが明らかにされた１２）－１６）。これらは成層

圏エアロゾルの地表面への輸送について科学的

知見を与えるものである。このほか，核実験で

は半減期約５３日の８９Sr も放出されることか

ら，８９Sr/９０Sr 放射能比を用いて各回の中国核実

験による降下量の寄与分が見積もられた９）。そ

の結果，各実験の寄与の季節変化が明らかとな

った。すなわち，核実験が実施された季節の違

いと実験の規模により放射能の打ちこまれる高

度が変わることが原因となって，季節変化のパ

ターンが異なることがわかった１０）。

この放射能の降下量の季節変化と経年の変動

をより定量的に説明するために，従来からの大

気輸送ボックスモデルを改良した北半球４ボッ

クスモデルによる解析が行われた。上部成層圏，

下部成層圏，対流圏に加えて，対流圏界面付近

の混合層を置き，１次の速度式に従って放射能

が輸送されると仮定し，上部から滞留半減期を

それぞれ０．５，０．７及び０．３年とすると，観測

結果がよく再現できた１７）。このモデルにより，

核実験による放射能の成層圏への打ち上げ量を

評価できた。

１９９０年代になると，９０Sr，１３７Cs 及び Puの降

下量は著しく低下し，試料採取に４m２の大型

水盤を用いている気象研究所以外では検出限界

以下となって１８），降下量を容易に数値化できな

くなった。このため，気象研究所での月間降下

量の放射能観測記録は，我が国のみならず世界

で最長の記録となっている。１９８６年４月の旧

ソ連チェルノブイリ原子力発電所の事故により，

人工放射能の降下量は再び増大したが，その後

減少した。１９９０年代になり９０Sr，１３７Cs の月間

降下量は，ともに数～数十mBq m－２month－１

で推移している。チェルノブイリ事故由来の放

射能の一部は下部成層圏にも輸送された

が，１９９４年以後の年間降下量は成層圏滞留時

間から予想される量を大きく上回り，むしろほ

ぼ一定量で推移する状況となった。したがって，

成層圏以外のリザーバーから放射能が供給され

ていることは明らかであり，その起源は表土と

推定されている１９）。一旦地表面に沈着した放射

能は，風によって土壌粒子とともに大気中に浮

遊する。この過程が再浮遊であり，大気への放

射能の供給源として重要となってきた。五十嵐

らは，再浮遊がどこで起きるかについて研究を

進め，有力な候補として東アジア大陸で発生す

る黄砂の可能性が高いことを明らかにした２０）。

黄砂の発生は大陸域の環境変化と関連しており，

降下物中の人工放射性核種は大陸域の環境変化

の指標となりうることがわかってきた２１）。

気象研究所の月間降下量の約５０年間の超低

レベル放射能測定は，大きな S（シグナル）を

得るための「多量の試料採取」と「化学処理に

よる体（容）積と重量の低減」によってもたらさ

れたものである。

１９８４年に地球化学研究部で環境放射能の研

究を開始した筆者は，１m２の水盤を使って採

取した月間降下物の放射化学分析を担当した。

当時は，大気圏核実験としては最後となった第

２６回中国核実験（１９８０年１０月２６日）から数

年が経過し，月間降下量は１００mBq m－２レベ

ルになっていた。大気圏核実験によって成層圏

に打ち上げられた人工放射性物質の，成層圏に

おける滞留時間が１年余りであることを考えれ

ば，数年の後には月間降下量が１０mBq m－２レ

ベルになることは必至であった。気象研究所が

使用していた１９５７年製の約４tの鉄遮蔽を持

つ低バックグラウンドのガスフロー β 線カウ
ンタでも，「検出下限値以下」という結果とし

ない計測をするには，正味で数mBqは必要で

ある。研究を継続するためにどうするか議論を

重ねた結果，下記の方針を決定した。

１）１９８６年４月から４m２の水盤を使用し採取

量を４倍にする。

２）４m２試料を使っても，月間降下量として測

定ができないところまで減少したら，２か
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月分あるいは３か月分まとめて測定する。

３）それでも測定できなくなったら，１年分を

まとめて測定する。

この方針に従って，４m２の水盤を用意

し，１９８６年４月から本格的な採取を開始した。

その直後１９８６年の４月２６日に旧ソ連チェルノ

ブイリ原子力発電所事故が発生し，１９８６年５

月の１３７Cs の月間降下量が１９６０年代と同じレベ

ルまで増加した２２）。

４m２の水盤を使って採取した試料量の増加

の影響は，１３７Cs（γ 線測定）の場合には試料を
乾固した残渣がたまに５０mLの計測容器に入

らなくなる程度であった。しかし，放射化学分

離を行ったあと，β 線計測を行っていた９０Sr

測定の場合は，放射化学過程における９０Sr の

収率が低下するという事態に直面した。これは，

極低レベルの測定を行うために，試料量を増加

させた場合に起こりうる困難の一つの例であろ

う。４m２の水盤で採取した月間の降下物から
９０Sr を効率よく回収する放射化学分離法の検討

は，のちに五十嵐によって行われ，３０～５０％

程度であった回収率が８５％を維持できるよう

になった２３）。

月間降下量が成層圏滞留時間によって減少せ

ず，前に述べたように「再浮遊」のために横ば

い状態を維持することを，当時筆者は予想だに

しなかった。全地球規模の長期にわたる核実験

起源のフォールアウトを測定していたイギリス

や米国では，１９９０年前後に測定プログラムを

中止している２４），２５）。また，原子放射線の影響に

関する国連科学委員会の報告書（United Na-

tions Scientific Committee on the Effect of

Atomic Radiation : UNSCEAR）２６）－２８）では，成

層圏滞留時間のみによる降下量の減少を記述し

ており，いずれにおいても「再浮遊」は想定外

のことのようであった。現在でも，月間降下量

として測定が可能なレベルを維持しており，複

数月分の試料をまとめて測定する事態にはなら

なかった。

３． 海洋環境における研究

１９４５年以前には全く存在しなかった核実験

起源の人工放射性核種が，数十年の間に海洋環

境においてどのように振る舞うかを理解するた

めには，実際に放射能測定を行って挙動に関す

る知見を得る，あるいは性質が似ている他の元

素の挙動から推定する以外に方法はない。ま

た，１９４５年以前の海洋には人工放射性核種が

全く存在していなかったために，これらの核種

は海洋の物理的循環，生物地球化学的素過程を

解明するための最もすぐれたトレーサの一つと

もなっている。

気象研究所では，日本周辺海域及び太平洋の

広域にわたって海水試料の採取を実施し，人工

放射能の海洋環境における実態を明らかにして

きた。１９６０年代後半から１９７０年代にかけての

調査で，海洋表面水中の放射能が北太平洋中緯

度に高濃度で分布していることを明らかにし，

基本的にはフォールアウトの緯度分布に支配さ

れていることを明らかにした。最近では，海洋

表面水中の放射性核種は，海洋の物質循環に支

配されていることがわかってきた２９），３０）。更に，

海水中の人工放射性核種の分析法の高度化を実

現し，少量の試料での測定を可能にした３１），３２）。

その結果，精密な１３７Cs 濃度の鉛直断面を描く

ことができ，大規模な大気圏核実験から約４０

年を経過した現在，核実験由来の１３７Cs の大部

分が，北太平洋の亜熱帯中層に存在しているこ

とを明らかにした３３）。１９９３年，旧ソ連/ロシア

による放射性廃棄物の日本海等への海洋投棄の

実態が明らかにされ，地球化学研究部はそれに

伴う日本海の放射能調査の実施に参加した。放

射性廃棄物による影響は検出されなかったが，

調査の結果を踏まえ，日本海における固有水の

生成過程及び生成場所（ウラジオストク沖）に

ついての知見を得ることができた３４）。

３・１ 最近の数年間に得られた研究成果

筆者らは，２００２年から２００５年にかけて組織
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立った海水試料採取を行い，太平洋におけ

る１３７Cs，Pu 等の長寿命人工放射性核種の濃度

分布と蓄積量を評価できる試料採取をほぼ完了

した。それらの分析結果をもとに，太平洋にお

ける１３７Cs，Pu 濃度などの時空間変動を明らか

にしつつある。得られたデータの解析から，高

緯度域では１３７Cs の蓄積量の急速な減少が見ら

れること，及び北太平洋中緯度での中央モード

水形成に係わる亜表層での南向き物質輸送が，
１３７Cs の西部北太平洋での分布に大きな役割を

果たしていることを明らかにした。海洋表面に

おける滞留時間の観点で見たときには，北太平

洋高緯度では滞留時間が１４年（図２）であっ

たが，北太平洋高緯度から赤道に向けて見かけ

の滞留時間が長くなり，赤道では見かけの滞留

時間が２０～３０年となっていた３０）。この赤道域

へかけての滞留時間の増加は，亜表層での南向

き物質輸送により比較的高濃度の１３７Cs が赤道

方向へ輸送されたと考えると説明が可能である。

これに対する直接の証拠は，２００２年の詳細な

観測により見出された。１９６０年代初頭には，

北緯３０～５０度の表面混合層内で極大を示して

いた１３７Cs が，２００２年の観測時には北緯２０度

付近，深度にして２００～５００mで極大（図３）

を示していた。このことにより，１３７Cs が亜熱

帯域に輸送される具体的な過程がわかった。更

に，亜熱帯域から赤道域への１３７Cs の輸送が，

深度にして１００～１５０mで起っていることも

明らかにした。

３・２ 海水試料の極低バックグラウンド測定

と試料採取

２章で述べたように，フォールアウトの長期

の時系列データを得るための努力は，採取量を

増加させ，放射化学分離の収率を高め，計測時

間を長くし計数誤差を小さくすること，によっ

て行われてきた。

図２ 北太平洋高緯度（４０°N－５０°N）海洋表面で

の１３７Cs 濃度の変化量の長期変動

図３ ２００２年における西部北太平洋東経１６５度線に沿う断面での１３７Cs の分布（単位：Bq m－３，等値線間隔

０．２５Bq m－３，●印は各々のデータが存在する緯度と深さを示す）
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それに対し，海水での研究を開始した１９５０

年代には，すでに表層で２０～１００L，深層で

は２０～５００Lの海水試料が採取されていた。

６０００m以上の深さがある大洋の観測点で鉛直

分布を知るために，一層あたり１００L採取した

として，変化が大きいと考えられる深さ１０００

mまでを２００mごとに５層，それより深いと

ころを５００mごとに１０層採水すると，表面の

一層を入れて計１６層，総量１６００L（海水の密

度１．０２７を考慮すると重量約１．６５t）となる。

北太平洋を緯度２４度に沿って横断すると，そ

の距離は約１３０００kmあり，５００kmごとに採

水すると約２７点となり，これは総量４５tの海

水試料を採取することに相当する。また，１００

Lで１６層を採取するには，現存する世界で最

大の採水能力を持つ研究船をもってしても，少

なくとも１２時間はかかり，１００L採水器を持

ち込むと２４～４８時間は必要である。

筆者が，つくばの実験室で使用している井戸

型Ge検出器は７０cc１台，２８０cc２台，６００cc

１台という構成であり，１３７Cs の検出下限値は１

～数mBq程度である。１９６０年代の北太平洋

中緯度における海洋表層の１３７Cs 濃度は数十～

１００Bq m－３であり，１L（＝１０－３m３）の海水を

採取して収率１００％と仮定すると数十～１００

mBqの１３７Cs が測定対象となる。フォールアウ

トが１９６０年代から現在までの間に５桁の減少

を示しているのと異なり，海洋表層ではもっと

ゆっくりとした減少を示す。見かけの半減時間

が１４年程度の場合，５０年間の濃度の減少は約

１桁である。２０００年頃の表層の１３７Cs 濃度は１

～２Bq m－３である。したがって１０Lの海水を

採取すれば１０～２０mBqの１３７Cs が測定対象と

して得られる。１０～２０mBqあれば井戸型Ge

検出器でなくとも通常のGe検出器で測定でき

る。

しかし海洋深層においては，１９７０年代の

GEOSECS により得られている深層の１３７Cs の

値は，その計数誤差が数十～１００％と大きく３５），

計数誤差の３倍を超えるものを有意とすればデ

ータのほとんどが使えなくなる（図４）。１９９０年

代に入り，大量採水（１００～３００L）を行って

計測したにもかかわらず，０．１Bq m－３以下と

記されている３６）ものや，２０Lの試料を採取して

通常のGe検出器で測定しているので計数誤差

が３０％を超える３７）例も多く見られる。

環境放射能のモニタリングが目的であるなら

ば，深層での１３７Cs の値が測定下限値以下ある

いは有意でないという結果も許容されるが，
１３７Cs をトレーサ利用して海洋の研究を行う場

合には，数値化され不確かさが付与されていな

いデータは役に立たない。

海洋深層の試料の量を増加させ１試料１０００

L（約１t相当）にすれば，０．０１Bq m－３として

も１０mBqの測定試料が得られるので，通常の

実験室でも測定可能となる。しかし，１試料１００

Lとした例で示したように，太平洋横断２７点

で総量が４５tにもなるので，試料量を１０倍に

増加することは，海水試料を４５０t持ち帰るこ

とになる。貨物船ならもちろん輸送可能な量で

はあるが，研究船で持ち帰れる海水試料の量は，

現実的には１５００tクラスの研究船で２０t程

度，８０００tクラスの研究船でも１００t程度が最

大である。したがって，海洋深層試料の場合に

は，採取量を増やして Sを大きくし低バック

グラウンド測定するのは，輸送する海水試料の

図４ ２０００mより海洋深層での過去の観測値に付

与されている計数誤差
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量や，持ち帰ったのち海水から１３７Cs や９０Sr を

分離する手間が著しく増加することを考えると

事実上不可能である。

３・３ 尾小屋地下測定室での海洋深層試料の

測定

そこで筆者は，海水試料から抽出した１３７Cs

を金沢大学の尾小屋地下測定室の極低バックグ

ラウンド検出器で測定することにした。２００１

年から５年計画で行っている「海洋環境におけ

る放射性核種の長期挙動に関する研究」（文部科

学省放射能調査研究費）において，極低バック

グラウンドGe検出器を尾小屋地下測定室に整

備し，海洋深層の極微量の１３７Cs の測定を行い，

その値を正確に決定することを開始した。

筆者は，海洋研究開発機構（Japan Agency for

Marine-Earth Science and Technology : JAM-

STEC）が２００３～２００４年に行った地球研究船

「みらい」による南半球世界一周BEAGLE航

海において，１３７Cs などの人工放射能の測定試

料を採取する機会を得た３８）。基本的には，海洋

物理・化学の試料採取をした残り水をもらうこ

とで採取計画を作成し，更に１２Lの採水器に

よる追加採水の機会が場合により与えられた。

採取できた残り水の平均的な量は５～７Lであ

り，追加採水できた層では試料量は約２０Lと

なる。BEAGLE航海では，５６測点８００試料（総

量２２t）を持ち帰った。図５に実際の試料採取

地点と深さを示す。航路に沿う全ての海盆と水

塊をカバーした採水となっている。

これらの試料の中で，１０００mより浅い試料

については気象研究所の実験室で測定し，深層

については尾小屋地下測定室で測定している。

小村和久教授の協力のもと，リンモリブデン酸

アンモニウム（AMP）４gを使って調製した試

料では，尾小屋地下測定室で０．５mBq程度ま

で測定できた。

ある程度予測されていたことではあるが，少

図５「みらい」南半球世界一周航海（２００３～２００４）航路及び海水試料採取場所と深さ
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ない海水試料での深層試料の測定は困難であっ

た。当初は計数誤差を小さくするために，二つ

の試料（例えば２０００mと２４００m）を合わせ

て計測する試みも行い，計数誤差の小さい信頼

性のある測定値が得られることも確認した。

しかし海洋構造との関係を議論するには，鉛

直分解能が良い方がデータとして優れている。

本シリーズの小村和久の解説３９）にもあるよう

に，４０Kの妨害を小さくできれば検出下限値を

小さくできる。このため，AMPをアルカリで

再溶解したのち塩化白金酸セシウムとして回収

し，更に小さな体積でかつカリウムの含有量が

小さい測定試料を調製し４０），それを測定して検

出下限値を下げた。
４０Kによるバックグラウンドの上昇が数分の

１から１０分の１に低減されたので，尾小屋で

の検出下限値を０．１mBq以下まで低くするこ

とができた。

本稿の執筆時点で，数個の塩化白金酸セシウ

ムの形となっている海洋深層試料の測定を完了

しており，２層を合わせることなしに海洋深層

の試料が測定できる見通しである。

３・４ 海水から１３７Cs の抽出

近年，AMPによる１３７Cs の海水からの抽出に

おいて収率が不安定となる，あるいは極端に低

くなる問題が生じていた。筆者らは，AMPに

よる１３７Cs の海水からの抽出方法を改善する実

験を行い，「最適な pH」及び「安定Csの添加

量とAMPの量の間に当量関係があること」を

見出した３２）。これにより，海水試料数 L程度で

はほぼ１００％の収率，２０～１００Lでも９０％前

後の収率を安定して得ている。

４． ま と め

大気と海洋における大気圏核実験に由来する

人工放射能の長期観測により得られた知見につ

いて概観した。更に，採取試料の量，そこに含

まれる人工放射能の濃度及び放射化学分離の収

率の積により決まる正味の放射能量と計測条件

を制御することにより，測定結果を検出下限値

以下とすることなく，継続して有意な値を出し

続けるために，筆者らが行ってきた数々の工夫

を，時間の経過に沿って述べた。

筆者らの試料の正味の放射能量は，通常の実

験室では計測できない「極低レベル」であるた

め，尾小屋地下測定室での計測に踏み切った。

海洋深層の試料の測定例は，海洋学の分野での

極低レベル測定の世界で最初の例である。１３７Cs

のような人工放射能をトレーサとして使用する

全海洋規模の研究において，過去には一試料あ

たり１００～５００Lという大量採水が必要であり，

試料採取を行うにあたり，深度方向に細かく採

取することや採取地点間の距離を短くして空間

分解能を上げ，詳細な分布を知るための試料採

取などはまったく考えられない状態であった。

しかし，極低バックグラウンド測定により状況

は一変した。研究船を長時間停止させ，膨大な

労力と時間をかけて大量採水を行うというスタ

イルから，３・３で述べたように１２Lのニスキ

ンボトルの本来の海洋物理や海洋化学研究用の

試料を採取したあとの「残り水数 L」があれば

良いというスタイルとなった。「残り水数 L」

で計測可能となったことによる１３７Cs のトレー

サ価値は非常に大きくなり，現実的となった。

「極低バックグラウンド測定」が，地球環境研

究に一つのブレークスルーをもたらしたといえ

る。将来「超低バックグラウンド」測定が可能

となり，海洋深層の１３７Cs が１Lあるいは１００

mLで測定できるようになるなら，１３７Cs のトレ

ーサとしての価値はますます大きくなろう。

筆者個人としては，研究船が日本の港に帰っ

てくるたびに５tコンテナや１０t車を，場合に

よっては何台も手配して海水試料の引き取りに

いく作業から解放されることになる。これも「超

低バックグラウンド」測定の現実のご利益であ

る。

本稿作成にあたり気象研究所地球化学研究部

廣瀬勝己部長及び金沢大学小村和久教授から貴
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重な意見を頂いた。また気象研究所地球化学研

究部 五十嵐康人主任研究官からは大気圏にお

ける測定の現状や課題などについての情報と意

見を頂いた。ここに記して感謝します。
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