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原　　　著

北陸グリーンタフ地域から得られる
温鉱泉水中のラジウム（Ra）同位体

富田純平1） 3）*，張　頸2），山本政儀1） 4）

（平成 28 年 9 月 15 日受付，平成 28 年 9 月 22 日受理）

Radium Isotopes of Groundwater Samples from 
Green Tuff Region, Hokuriku District, Japan

Jumpei Tomita1） 3）*, Jing Zhang2） and Masayoshi Yamamoto1） 4）

Abstract

　　To  investigate Ra  isotope activities  and  their  constraining  factor of SO4-dominated 
groundwater with relatively  low salinity environment  (up  to several g kg－1 of TDS), Ra 
isotopes (226Ra and 228Ra) in groundwater samples from Green Tuff region, Hokuriku District, 
Japan, were determined along with  their dissolved components and stable  isotope ratios 
(δ2HH2O, δ18OH2O and δ34SSO4).  A drilling core rock sample was also collected, and activities of U- 
and Th-series radionuclides were measured.  The TDS of water samples varied from 0.29 to 
4.4 g kg－1.  The water chemistries and stable isotopic signatures indicated that groundwater 
was  formed by water  (meteoric  in origin)－rock  interaction  such as  ion exchange with 
minerals, dissolution of gypsum associated  to submarine volcanisms  in  the Miocene and 
deposition of calcite during circulation in the Green Tuff layers as proposed by Ohwada et al. 
(2007).  Their 226Ra activities and 228Ra/226Ra activity ratios ranged from 0.21 to 176 mBq kg－1 
and 0.56  to 4.82,  respectively, and groundwater samples with high  226Ra activity over 103 
mBq kg－1 were not found in this study.  U-238 activities and 232Th/238U activity ratios of rock 
samples ranged  from 16.1  to 33.9 mBq g－1 and 1.04  to 1.80,  respectively.   Radium  isotopes 
seem to have been probably ejected  into water phase by alpha-recoil process  from the 
results  of  formation process  of water  chemistry,  relationships  of  228Ra/226Rawater-SO4  and 
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228Ra/226Rawater-232Th/238Urock.  The 226Ra activities showed a trend increasing with the increase of 
TDS  in SO4-dominated water samples with relatively  low salinity as well as  the previous 
results of Cl-dominated water reported by authors.   A decreasing trend of  226Ra activities 
with the increase of pH was also observed; indicating that adsorption of Ra isotopes in water 
phase to solid phase was controlled by the pH of solution.  It was, therefore, considered that 
Ra  isotopes were  ejected  into water  phase by  alpha-recoil  and  their  adsorption was 
constrained by salinity dependence adsorption/desorption reaction and pH of water sample.

要　　　　旨

　SO4 に富む比較的低塩分（～数 g kg－1）の地下水中 Ra 同位体濃度及びその挙動を明らかに
するために，北陸グリーンタフ地域に湧出する温鉱泉水中の Ra 同位体（226Ra,  228Ra），溶存成
分及び安定同位体比（δ2HH2O, δ18OH2O and δ34SSO4）を測定した．また，温泉水を採取した井戸の
掘削コア（岩石試料）も 1 地点で採取し，岩石中の U 及び Th 系列核種濃度を測定した．温鉱
泉水中の全溶存成分（TDS）は 0.29～4.4 g kg－1 であった．溶存成分及び安定同位体比の測定
結果から，採取した温鉱泉水の水質は，地下に浸透した天水起源の地下水が岩石─水反応（鉱
物とのイオン交換，中新世の海底火山活動と関連する石膏の溶解及び方解石の沈殿）により形
成されていると考えられた．温鉱泉水中の 226Ra 濃度及び 228Ra/226Ra 放射能比は，それぞれ 0.21
～176 mBq kg－1 及び 0.56～4.82 であり，103 mBq kg－1 を超える 226Ra を含む温鉱泉水は見出さ
れなかった．また，岩石試料中の 238U 濃度及び 232Th/238U 放射能比は，それぞれ 16.1～33.9 
mBq g－1 及び 1.04～1.80 であった．採取した温鉱泉水の水質形成過程，水中の 228Ra/226Ra 放射能
比と SO4 濃度及び水中の 228Ra/226Ra 放射能比と岩石の 232Th/238U 放射能比の関係から，水中の
Ra 同位体は，主に岩石─水境界に存在する Th の α 壊変に伴う α 反跳により供給されたと考
えられた．また，著者らによる国内の塩化物泉の結果と同様に，SO4 に富む比較的低塩分の温
鉱泉水中においても，塩分（TDS）が増加するにつれて 226Ra 濃度が高くなる傾向が見られた．
また，温鉱泉水中の 226Ra 濃度は，pH が高くなると低くなる傾向があり，固相への Ra の吸着
が pH にも支配されていることが示唆された．以上のことから，本研究で採取した温鉱泉水中
の Ra 同位体は，α 反跳により水相へ供給され，塩分依存性の吸着・脱離反応及び pH により
制約されていると考えられた．

1．　は じ め に

　天然には，ウラン系列の 226Ra（半減期 1600 年），トリウム系列の 228Ra（5.75 年）と 224Ra（3.66 日）
及びアクチニウム系列の 223Ra（11.43 日）の 4 つの Ra 同位体が存在する．放射能を含む温鉱泉水の
研究は，最も長半減期である 226Ra 及びこの娘核種である 222Rn を中心に行われてきた（横山，1955；
堀内ほか，1979）．また，Ra 同位体は，系列及び物理的半減期が異なるため，地下水中の Ra 同位体
濃度及びそれらの放射能比は，様々な地球物理的・化学的プロセス，例えば，岩石─水反応に絡む
核種移行評価や海底湧水の湧出フラックス評価等の解明に用いられてきた（Charette et al., 2008  ; 
Porcelli, 2008）．一方，105 mBq L－1 を超える非常に高濃度の 226Ra を含む石油・天然ガス付随塩水
の存在に絡む石油・ガス工業作業者の放射線被ばくや環境の Ra 汚染（IAEA, 2003），地下水を重
要な水資源としている乾燥地帯における地下水中 Ra 同位体の経口摂取による公衆の内部被ばく

（Vengosh et al., 2009 ; Zheng et al., 2016）等，放射線防護の観点からも地下水中の Ra 同位体濃度
やその挙動は重要な研究課題となっている．
　日本においては，いわゆる「放射能泉」探査を目的として，古くから温泉水中の Ra 同位体濃度
が測定され，ウランを比較的高濃度に含む岩石が存在する花崗岩地帯やウラン鉱床近隣の温鉱泉水
が比較的高濃度に Ra 同位体を含むことが知られていた（横山，1955；Kanai, 1988）．著者らは，
諸外国には 105 mBq kg－1 を超える 226Ra を含む塩水が存在し，塩水中の 226Ra 濃度と塩分との間に正
の相関関係が存在すること（Kraemer and Reid, 1984 ; Sturchio et al., 2001），掘削技術の進歩によ
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り国内の沿岸地域や堆積盆地において大深度掘削によって化石海水等を起源とする高塩分の温鉱泉
水（塩化物泉）が多数得られるようになったことに着目し，これら高塩分塩化物泉の Ra 同位体分
布及び地下深部の汽水～塩水環境（TDS：～56 g kg－1）における Ra 同位体挙動について研究を進
めてきた（富田ほか，2009；Tomita et al., 2010；富田ほか，2014a；富田ほか 2014b；Tomita et al., 
2014c）．その結果，花崗岩地帯やウラン鉱床近隣以外の地域においても，温泉の定義である 370 
mBq kg－1 以上の 226Ra を含む塩化物泉が多数存在していること，ばらつきは大きいものの水中の塩
分が増加するにつれて 226Ra 濃度も高くなる傾向があり，水中の 226Ra 濃度は，概ね塩分依存性の吸
着・脱離反応により支配されていることが明らかとなった．一方，SO4 を含む塩化物泉が 226Ra 濃
度─TDS の関係におけるばらつきの一要因であることも明らかとなった（富田ほか，2014a；富田
ほか，2014b；Tomita et al., 2014c）．また，近年，諸外国においても地下水中の Ra 同位体挙動に関
する研究が盛んに行われるようになった．その結果，塩分効果が主要な制約要因となるのは TDS
が 3 g kg－1 程度までで，それ以下の淡水～汽水環境，つまり比較的低塩分な環境では，地下水中の
Ra 同位体濃度を制約する種々の要因が交錯するため，Ra 同位体の挙動が複雑であることがわかっ
てきた（Vengosh et al., 2009 ; Vinson et al., 2013）．地下水中の SO4 が Ra 同位体濃度に与える影響
や，比較的低塩分な環境における Ra 同位体挙動をより詳細に明らかにするためには，SO4 を高濃
度に含む地下水や比較的低塩分な地下水に関するデータの更なる蓄積が必要である．
　国内には，北海道及び本州の日本海側を中心に，新第三紀中新世の海底火山活動に伴って形成さ
れた地層，主に緑色凝灰岩からなるグリーンタフ層が広く分布している．グリーンタフ地域には，
SO4 を高濃度に含み，TDS が 0.5～2 g kg－1 程度のいわゆる「グリーンタフ型温泉」が点在してい
る（Sakai and Matsubaya, 1977）．北陸地域にも，グリーンタフ型温泉が存在しており，地下水中
の SO4 が Ra 同位体濃度に与える影響や比較的低塩分な環境における Ra 同位体挙動の研究に適し
ていると考えられる．本研究では，SO4 に富む比較的低塩分の環境における Ra 同位体挙動の解明
を目的に，北陸グリーンタフ地域で採取した温鉱泉水の Ra 同位体濃度を報告するとともに，得ら
れた結果を用いて，比較的低塩分な環境における Ra 同位体挙動の制約要因について考察した．

2．　研究対象地域

　研究対象地域の表層地質図（産業技術総合研究所，2015）を Fig. 1（a），採取した掘削コアの地
質柱状図を Fig. 1（b）に示した．研究対象地域には，第四紀の堆積岩（堆積物）と火山岩，新第三
紀の堆積岩と火山岩（グリーンタフ），古第三紀の堆積岩と火山岩，中生代から古生代の基盤岩（堆
積岩，火山岩，深成岩，変成岩）が存在する．この地域の特徴として，基盤岩の上に新第三紀中新
世の海底火山活動に由来するグリーンタフ層が広く分布している．グリーンタフ層の上には，新第
三紀の堆積岩や第四紀の堆積岩及び火山岩が分布している．
　グリーンタフに胚胎する温鉱泉水は，「グリーンタフ型温泉」と呼ばれ，その特徴や生成過程は，
Sakai and Matsubaya（1977）や Ohwada et al.（2007）に詳しい．それらによると，グリーンタフ
型温泉は，天水を起源とし，その水質は主に Na-Ca-Cl-SO4 型及び Na-Cl-SO4 型に代表され，SO4/Cl
比が高い一方，K と Mg は低濃度である．また，グリーンタフ型温泉水中の溶存 SO4 の δ34S は，
グリーンタフ層に含まれる硫酸塩鉱物のそれと似ており，中新世の海水中の SO4 を起源とする硫酸
塩からの溶出と考えられている（Sakai and Matsubaya, 1977）．グリーンタフ型温泉の生成過程は，
断層に沿って上昇してきたマントル由来 He と深部 CO2 ガスを含む天水起源の地下水が，グリーン
タフ層に浸透・循環している間に，地温勾配により熱せられ，鉱物とのイオン交換，海底火山活動
により海水から生成した石膏（CaSO4）の溶解及び方解石（CaCO3）を沈殿することにより Na-Ca-
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Cl-SO4 型の熱水が形成されると考えられている（Ohwada et al., 2007）．

3．　試料採取と実験方法

3．1　試料採取
　試料採取は，Fig. 1（a）に示す 22 地点において，2004 年 9 月から 2006 年 4 月に行った．温鉱泉
水試料は，貯留タンク流入前のドレン配管や貯留タンク流入口等の源泉湧出孔に出来るだけ近い位
置で採水するように心掛けたが，それが不可能な場合は，貯留タンクや浴場において採取した．採
取した温鉱泉水の泉温，pH は現地で直ちに測定した．また，試料採取地域に分布する岩石の 238U
及び 232Th 濃度を把握するために，GT-12 の温泉井の掘削コアを用いた．

3．2　実験方法
3．2．1　温鉱泉水中の Ra 同位体
　温鉱泉水中の Ra 同位体（226Ra, 228Ra）分析には，約 20 L の水試料を用いた．温鉱泉水中の Ra 同
位体は，富田ほか（2009）に従い分析した．以下に分析法の概要を示す．採取した温鉱泉水を HNO3

で pH を 1 以下にし，Fe3+ キャリアー（200 mg）を添加して加熱後，一晩放置した．その後，その試

Fig. 1  (a) Surface geological map of Hokuriku district, central Japan, with sampling sites of 
groundwaters, and (b) geological column of rock samples from GT13 well.   The surface 
geological map was complied based on that from Geological survey of Japan, AIST (2015).
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料溶液に NH4OH を加えて pH を 2 に調整し，Ba2+ キャリアー（正確に 300 mg）及び飽和（NH4）2SO4

溶液 30 mL を添加後，約 2 時間撹拌し，水中の Ra 同位体を BaSO4 に共沈させた．試料溶液に再び
NH4OH を加え，溶液を中性として Fe（OH）3 沈殿を生成させ，沈殿が沈降するまで放置した．デカ
ンテーション及び遠心分離により沈殿を回収後，HCl を加えて Fe（OH）3 を溶解し，ろ過（0.45 µm
孔）により BaSO4 を回収した．回収した BaSO4 沈殿は，600℃で強熱し，秤量後，ポリエチレン袋
に二重に密閉した．BaSO4 中の 226Ra と娘核種（214Pb 及び 214Bi）を放射平衡にするために一ヶ月放
置後，高純度 Ge 半導体検出器により 226Ra 及び 228Ra 濃度を測定した．Ra の回収率は，BaSO4 の回
収率と等しいと見なし，重量法により決定した．なお，本研究では，Ra 汚染が少ない BaNO3 試薬

（226Ra：7.6±2.0 mBq g－1-Ba,  228Ra：検出限界以下；富田ほか，2009）を用いて Ba2+ キャリアーを調
整した．Ba2+ キャリアーを 300 mg 添加した場合の 226Ra 汚染は 2.3±0.6 mBq である．スペクトロ
メータは，NBL 標準試料 No. 42-1（4.04%-U），No. 79（1.01%-Th）及び特級 KCl 試薬により校正
した．また，Ra が低濃度の試料については，金沢大学低レベル放射能実験施設保有の極低バック
グラウンド放射能測定─尾小屋地下測定室（Hamajima and Komura, 2004）に設置している高純
度 Ge 半導体検出器により測定した．
3．2．2　安定同位体比
　温泉水の水素同位体比（δ2H）は白金触媒を用いた水素ガス平衡法（Ohsumi and Fujino, 1986），
酸素同位体比（δ18O）は二酸化炭素ガス平衡法（Epstein and Mayeda, 1953）により同位体比用質量
分析計（Micromass Prism model）を用いて測定した．温泉水中の溶存 SO4 の硫黄同位体比（δ34S）
は，水試料に Ba2+ キャリアーを添加して，溶存 SO4 を BaSO4 として回収し，Yanagisawa and 
Sakai（1983）に従い，SO2 ガスを精製後，δ34S を同位体比用質量分析により測定した．δ2H, δ18O 及
び δ34S の測定精度は，それぞれ±2‰，±0.1‰及び±0.3‰程度である．
3．2．3　主要溶存成分
　温泉水の溶存成分はイオンクロマトグラフ測定装置により定量した．また，炭酸成分については，
2004 年度に採取した試料は TOC 測定装置，2005 年度以降に採取した試料は HCl による滴定法に
より定量した．
3．2．4　岩石中の U・Th・Ra 同位体
　採取した岩石試料は，粉砕後，グラインダーで均一化した．その後，均一化した岩石試料をプラ
スチック容器（直径 6 cm, 高さ 2 cm）に封入し，約一ヶ月放置後，高純度 Ge 半導体検出器を用い
た非破壊 γ線スペクトロメトリーにより岩石中の 226Ra 及び 228Ra 濃度を測定した．スペクトロメー
タは，NBL 標準試料 No. 42-1（4.04％-U）及び特級 KCl 試薬により校正した．
　岩石試料中の U・Th 分析法は，Sakaguchi et al.（2010）により詳細に示されているので，本論
文では簡潔に示す．均一化した試料 0.5 g 程度をテフロンビーカーに移し，化学収率補正用トレー
サーの 232U 及び 229Th を既知量添加し，HF, HNO3 及び HClO4 で分解した．その後，蒸発残渣に
8 M HNO3 を加え，加熱・放冷後，0.45 µm 孔のろ紙を用いてろ過した．ろ紙上の残渣は，白金る
つぼ内で Na2CO3 により溶融し，放冷後，8 M HNO3 に溶解し，上記のろ液に加えた．得られた溶
液に少量の Fe3+ キャリアーを添加し，NH4OH を用いて溶液を中性とし，溶液中の U・Th 同位体
を鉄共沈により回収した．その後，遠心分離により回収した Fe（OH）3 沈殿を 10 M HCl に溶解し，
ジイソプロピルエーテルを用いて大部分の Fe を除き，水相を蒸発乾固した．蒸発残渣を再び 10 M 
HCl に溶解し，陰イオン交換樹脂カラム法より逐次的に U 及び Th 同位体を放射化学分離・精製し
た．精製した U・Th 同位体は，磨いたステンレス板上に電着し，α線スペクトロメトリーにより U・
Th 同位体濃度を定量した．
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4．　結果と考察

4．1　温泉水の水質
　採取した温鉱泉水の水質，溶存成分及び安定同位体比の測定結果を Table 1 に示す．温鉱泉水の
pH は 6.7 から 8.9 であり，中性から弱アルカリ性であった．また，TDS は，0.29～4.4 g kg－1 であっ
た．一部の温鉱泉水については，Ohwada et al.（2007）と同じ源泉で採取しているが，概ね同様
の結果が得られた．
　採取した温鉱泉水のパイパーダイアグラムを Fig. 2 に示す．Fig. 2 に示すように，採取した温鉱
泉水の水質的な特徴として，陽イオンは Na 及び Ca が主成分である．一方，陰イオン組成は，全
ての試料において海水よりも SO4 に富んでおり，GT1～3 を除き，HCO3 成分が少ない．また，採
取した温鉱泉水は，陰イオンの特徴から，HCO3-SO4 型（GT1, 2），SO4-HCO3 型（GT3），SO4 型（GT4, 
5），SO4-Cl 型（GT6～11），Cl-SO4 型（GT12～19）及び Cl 型（GT20～22）に分類することが出来
る．
　Fig. 3 に δ2H-δ18O, Na-Cl, Ca-Cl 及び SO4-Cl の関係を示す．温鉱泉水の δ2H 及び δ18O は，それぞ
れ－71～－53 及び－11.5～－8.8‰であった．Fig. 3（a）に示すように，温鉱泉水は，概ね日本海側
地域の天水線（LMWL：δ2H＝8δ18O＋20；水谷・佐竹，1997）上にプロットされ，天水起源である
ことが示された．Figs. 3（b）-（d）に示すように，採取した温鉱泉水の Na/Cl（重量比：0.65～11.7），
Ca/Cl（0.077～28.0）及び SO4/Cl（0.46～85.1）は海水のそれら（Na/Cl：0.56，Ca/Cl：0.022，SO4/Cl：
0.14）よりも高く，岩石─水反応により，Na, Ca 及び SO4 が地下に浸透した天水に供給されたと考
えられる．温鉱泉水中の溶存 SO4 の δ34S（＋18.6～＋25.6‰）は，一部の試料において硫酸還元バク
テリアによる溶存 SO4 還元の影響を受けたと考えられる高い δ34S 値が見られるものの（Yamanaka 
and Kumagai, 2006），＋21‰付近に分布している．この結果は，温鉱泉水中の溶存 SO4 が，グリー
ンタフに含まれる中新世の海水から沈殿した石膏等の硫酸塩を起源としていることを示唆している

（Sakai and Matsubaya, 1977）．
　本研究で得られた測定結果を用いて，Geochemist’s Workbench（Bethke and Yeakel, 2014）に
より，石膏及び方解石に対する飽和指数（Saturation Index, SI）を試算した（Table 1）．その結果，
2 試料（GT5, 9）を除き石膏に対して不飽和であった．一方，方解石については，3 試料（GT7, 10, 
11）を除き飽和している．なお，HCO3 が検出限界以下の試料（GT9, 16, 17, 19, 21, 22）については，
試行錯誤的に HCO3 値を入れて計算したところ，5 mg kg－1 という低濃度の HCO3 存在下で方解石
に飽和することが確認できた．以上のことから，Ohwada et al.（2007）の結果と同様に，本研究
で採取した温鉱泉水は，概ね地下に浸透した天水が，グリーンタフ層を循環し，主にグリーンタフ
層中の石膏の溶解及び方解石を沈殿することで，上記の水質を形成していると考えられる．

4．2　温鉱泉水中の Ra同位体及び岩石中の U・Th系列核種
　温鉱泉水中の Ra 同位体濃度及び放射能比を Table 2 に示す．温鉱泉水中の 226Ra 及び 228Ra 濃度は，
それぞれ 0.21～176 及び 0.35～290 mBq kg－1 であった．228Ra/226Ra 放射能比は，0.56～4.82 であり，
226Ra 濃度と 228Ra/226Ra 放射能比の間に，明瞭な相関関係は見られなかった（Fig. 4）．また，温鉱泉
水中の 226Ra 濃度及び 228Ra/226Ra 放射能比と泉質との間に関連性は見られなかった．本研究で得ら
れた 226Ra 濃度は，関東平野の温鉱泉水（226Ra : 0.3～84 mBq L－1, 228Ra : 0.24～104 mBq L－1 ; Nakano-
Ohta and Sato, 2006）や和歌山県白浜温泉（226Ra : 36～282 mBq L－1 ; 堀内ほか，1979）と同程度で
あった．近年，著者らにより 103 mBq kg－1 以上の 226Ra を含む塩化物泉が，日本海側の沿岸地域や
堆積盆地において多数見出されたが（例えば，Tomita et al., 2010；富田ほか，2014a），本研究では，
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Fig. 2  Piper diagram of groundwater samples collected in this study.

Fig. 3  The plots of (a) δ2H-δ18O, (b) Na-Cl, (c) Ca-Cl and (d) SO4-Cl for groundwater 
samples collected in this study.
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そのような 226Ra を高濃度に含む温鉱泉水は見出されなかった．
　採取した岩石試料（掘削コア）中の U 系列（238U, 234U, 230Th, 226Ra）及び Th 系列核種（232Th, 228Ra）
濃度を Table 3 に示す．岩石中の 238U 及び 232Th 濃度は，それぞれ 16.1～33.9 及び 22.9～41.6 mBq g－1

であり，岩石の種類の違いによる明瞭な変化は見られなかった．また，本研究で得られた岩石中の
238U 及び 232Th 濃度は，これまでに報告されている国内の岩石中の濃度（Miyake et al., 1975 ; Tomita 
et al., 2010；富田ほか，2014a）と同程度である．同系列内の核種濃度については，系列内におけ
る Ra 同位体の明瞭な欠損はなく，死海周辺の掘削コアで観測されたような Ra の溶出（Kronfeld 
et al., 1993）は見られなかった．岩石中の 232Th/238U 放射能比は，1.04～1.80 であり，Th 系列 /U

Table 2  Activities and activity ratios of Ra isotopes in the water samples in this study.
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系列放射能比についても，岩石の種類の違いによる明瞭な変化は見られなかった．
　温鉱泉水中の 228Ra/226Ra 放射能比（0.56～4.82）は，岩石中の 232Th/238U 放射能比（1.04～1.80）と
比較すると，概ね同程度から高い値であった．また，岩石試料を採取した井戸から得られる温泉水

（GT12）の 228Ra/226Ra 放射能比は 1.58 であり，岩石中の 232Th/238U 放射能比とほぼ等しい値であっ
た．

4．3　温鉱泉水への Ra同位体の供給
　一般的に，Ra 同位体は，岩石の溶解又は鉱物表面（岩石─水境界）に存在する Th の α 壊変に
伴う α反跳により水相へ供給される．上記 4．1 において議論したように，天水起源の地下水が，グ
リーンタフ層中の石膏を溶解し，SO4 に富む水質を形成していることから（Ohwada et al., 2007），
石膏中に含まれる 238U 及び 232Th の娘核種である Ra 同位体が，石膏の溶解により絶えず水相に供
給されている可能性が考えられる．この場合，石膏の溶解速度が一定であると仮定すると，SO4 濃
度が高くなるほど滞留時間が長くなり，226Ra と 228Ra の物理的半減期の違いにより 228Ra/226Ra 放射
能比が小さくなることが予想される（例えば，富田ほか，2009）．しかしながら，Fig. 5 に示すよ
うに，228Ra/226Ra 放射能比と SO4 濃度の間には，明瞭な負の相関関係は見られなかった．また，石
膏の溶解により Ra が水相へ供給される場合，Ra 同位体の半減期の違いにより，水中の 228Ra/226Ra
放射能比は，岩石の 232Th/238U 放射能比よりも小さくなるが（富田ほか，2009），大部分の温鉱泉
水が，岩石の 232Th/238U 放射能比と同程度又は高い 228Ra/226Ra 放射能比であることから，石膏の溶
解により水相へ Ra 同位体が供給されているとは考え難い．従って，温鉱泉水中の Ra 同位体は，
主に鉱物表面（岩石─水境界）に存在する Th の α壊変に伴う α反跳により水相へ供給されている
と考えられる．
　Ra 同位体が α 反跳により水相へ供給される場合，定常状態において，水中の 228Ra/226Ra 放射能
比は，岩石の 232Th/238U 放射能比と等しくなる（富田ほか，2009）．Yamamoto et al.（2003）は，

Fig. 4  Relationship between 226Ra activities and 228Ra/226Ra activity ratios of 
groundwater samples collected  in  this study.   The  226Ra activities of 
groundwater samples from Kanto area (Nakano-Ohta and Sato, 2006) 
and from Shirahama-spa in Wakayama Prefecture (Horiuchi et al., 1979) 
were shown in this figure for comparison.
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GT13 の水中の 234U/238U 放射能比が最大 51 に及ぶことを見出し，Andrews et al.（1989）によって
提案された式を用いて，水中の 234U/238U 放射能比から，GT13 の温泉水の滞留時間を 104～105 年と
見積もった．この時間スケールでは，物理的半減期が 1600 年である 226Ra に対して定常状態を仮定
することができる．GT13 の温泉水の 228Ra/226Ra 放射能比（1.86）は，近隣で採取した GT12 の岩
石中 232Th/238U 放射能比（1.04～1.80）と概ね等しく，水中の Ra 同位体が α 反跳により水相へ供給
されているという考察と整合的である．また，採取した温鉱泉水 22 試料のうち 14 試料において，
228Ra/226Ra 放射能比が 2 を超えており，岩石の 232Th/238U 放射能比よりも高く，Ra 同位体が α 反跳
により水相へ供給されていることを示唆している．温鉱泉水の 228Ra/226Ra 放射能比が岩石の 232Th/ 
238U 放射能比よりも高い理由として，定常状態が成立していない又は α 反跳により水相へ Ra 同位
体を供給し得る岩石─水境界に不溶性の 232Th 同位体が濃集している可能性が考えられる（例えば，
Tricca et al., 2001 ; Tomita et al., 2010）．しかしながら，本研究で得られた結果では，各温鉱泉水
の滞留時間及び岩石─水境界の 232Th 分布を評価できず，今後解決すべき課題であろう．

4．4　温鉱泉水中 Ra同位体濃度の制約要因
　地下水中の 226Ra 濃度は，一義的には供給源となる岩石の U 濃度に依存すると考えられる．本研
究で得られた岩石のデータは 1 地点のみであるが，その 238U 濃度が通常の濃度範囲であること，温
鉱泉水中の 226Ra 濃度が約 3 桁の変動幅（Table 2）であるのに対し，岩石の変動幅が数倍程度（Table 
3）であることから，温鉱泉水中の 226Ra 濃度の変動幅は，岩石の 238U 濃度ではなく，水質に起因し
ていると考えられる．
　採取した温鉱泉水中の 226Ra 濃度と TDS の関係を Fig. 6（a）に示す．Fig. 6（a）に示すように，温
鉱泉水中の 226Ra 濃度は，TDS の増加とともに高くなる傾向がある．また，226Ra─TDS 分布と泉
質との間に明瞭な関係は見られなかった．一般的に，地下水中の Ra 濃度は，塩分が増加すると高
くなることが知られている（例えば，Kraemer and Reid, 1984  ; Tomita et al., 2014）．Fig. 6（b）
に示すように，諸外国では，TDS が低くなるほどばらつきが大きくなり，淡水系（TDS：1 g kg－1

以下）においても 226Ra を 102 mBq kg－1 以上含む地下水の存在が知られており，低塩分な環境では，
塩分以外の要因も Ra 濃度の制約要因として重要であると考えられている（例えば，Vengosh et 
al., 2009 ; Vinson et al., 2013）．しかしながら，本研究で得られた 226Ra─TDS の関係は，これまで
に報告されている国内の塩化物泉と同様の傾向であり（Fig. 6（b）），本研究で採取した温鉱泉水中

Fig. 5  Relationship between SO4 concentration and 228Ra/226Ra 
activity ratios of groundwater samples collected in this study.
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の 226Ra 濃度も概ね塩分依存性の吸着・脱離反応により支配されていると考えられる．
　温鉱泉水中の 226Ra 濃度と Mg, Ca, SO4 及び pH の関係を，それぞれ Figs. 7（a）-（d）に示す．温鉱
泉水中の 226Ra 濃度は，Mg 及び Ca が増加すると高くなる傾向が見られ（Figs. 7（a），（b）），＋Ⅱ
価である Ra が Mg や Ca と類似した挙動をするためと考えられる（Guerrero et al., 2016）．また，
本研究では，226Ra 濃度と SO4 濃度の間に正の相関関係が見られた（Fig. 7（c））．世界の幾つかの地
域では，地下水中の 226Ra 濃度は，SO4 濃度との間に負の相関関係が見られ，Ra の硫酸塩（主に重
晶石）への共沈（Chu et al., 2012  ; Szabo et al., 2012  ; Vinson et al., 2013）が示唆されているが，
本研究では，それらとは異なる結果が得られた．上記 4．3 において考察したように，228Ra/226Ra─
SO4 の関係から，温鉱泉水中の Ra 同位体は，グリーンタフ層に含まれる石膏の溶解ではなく，α
反跳により水相へ供給されたと考えられる．したがって，Fig. 7（c）で見られる 226Ra─SO4 間の正
の相関関係はグリーンタフ層に含まれる石膏の溶解に起因するわけではない．本研究で採取した温
鉱泉水は，SO4 を高濃度に含むため，TDS 中の SO4 が占める割合が大きい（重量比で 20-67%）．
つまり，SO4 が高濃度になるほど TDS が大きくなり，塩分依存性の吸着・脱離反応により 226Ra が
高濃度になるため，結果として，226Ra─SO4 間に正の相関が見られたと考えるのが妥当であろう．
Fig. 7（d）に示すように，温鉱泉水中の 226Ra 濃度と pH の間には，負の相関が見られた．この結果
は，pH が低いほど固相への Ra の吸着が抑制されるためと考えられる（Benes, 1990）．以上のこと
から，α 反跳により水相へ供給された Ra 同位体の固相への吸着は，概ね塩分及び pH に制約され
ていると考えられる．

Fig. 6  Relationship between 226Ra activities and total dissolved solid (TDS) contents of 
groundwater samples.   (a) Logarithmic plot of  226Ra-TDS for groundwater samples 
collected in this study.  (b) Logarithmic plot of 226Ra-TDS for groundwater samples 
collected in this study along with those for Cl-dominated groundwater samples from 
Japan (Tomita et al., 2009 ; Tomita et al., 2010 ; Tomita et al., 2014a ; Tomita et al., 
2014c) and for groundwater samples with various water chemistry around the world 
(Kraemer and Reid, 1984  ; Krishnaswami et al., 1991  ; Pluta and Zuber, 1995  ; 
Sturchio et al., 2001 ; Tricca et al., 2001 ; Vengosh et al., 2009 ; Vinson et al., 2009 ; 
Chu et al., 2012 ; Vinson et al., 2012 ; Vinson et al., 2013 ; Guerrero et al., 2016 ; 
Zheng et al., 2016).
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　著者らがこれまでに実施してきた塩化物泉中の Ra 同位体に関する研究では，化石海水を起源と
している温鉱泉水を対象としていた．そのため，温鉱泉水中の塩分が高く，Ra 同位体を水相中に
保持しやすい環境となり，103 mBq kg－1 以上の 226Ra を含む温鉱泉水が存在し得た（富田，2014b）．
一方，本研究で採取した温鉱泉水は，天水を起源としているため，TDS が最大でも 4.4 g kg－1 とそ
れほど高くならなかった．その結果，水中の Ra 同位体の固相への吸着が促進され，水中の 226Ra
濃度が高くならなかったと考えられる．

5．　結　　　論

　SO4 に富む比較的低塩分（～数 g kg－1）の地下水中 Ra 同位体濃度及びその挙動を明らかにする
ために，北陸地方のグリーンタフ地域に湧出する温鉱泉水（計 22 試料）を採取し，Ra 同位体（226Ra, 
228Ra）濃度，主要溶存成分及び安定同位体比（δ2HH20, δ18O H20, δ34SSO4）を測定した．また，温泉水を
採取した井戸の掘削コア（岩石試料）も 1 地点で採取し，岩石中の U 及び Th 系列核種濃度を測
定した．採取した温鉱泉水の TDS は，0.29～4.4 g kg－1 であり，陰イオン組成から，HCO3-SO4 型，
SO4-HCO3 型，SO4 型，SO4-Cl 型，Cl-SO4 型及び Cl 型に分類された．また，温鉱泉水は天水起源，
溶存 SO4 は中新世の海底火山活動によりグリーンタフ層に取り込まれた海水起源の硫酸塩を起源
としており，地下に浸透した天水がグリーンタフ層を循環し，石膏の溶解及び方解石を沈殿するこ
とで，HCO3 が少なく，SO4 に富む水質を形成していると考えられた．温鉱泉水中の 226Ra 濃度及び
228Ra/226Ra 放射能比は，それぞれ 0.21～176 mBq kg－1 及び 0.56～4.82 であった．温鉱泉水中の Ra

Fig. 7  Logarithmic plots of (a) 226Ra-Mg, (b) 226Ra-Ca, (c) 226Ra-SO4 and (d) 226Ra-pH 
for groundwater samples collected in this study.
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同位体濃度と泉質との間に明瞭な関係は見出されなかった．岩石中の 238U 濃度及び 232Th/238U 放射
能比は，16.1～33.9 mBq g－1 及び 1.04～1.80 であった．採取した温鉱泉水の水質形成過程，温鉱泉
水中の 228Ra/226Ra 放射能比と SO4 濃度の関係，温鉱泉水の 228Ra/226Ra 放射能比と岩石の 232Th/238U
放射能比の関係から，Ra 同位体は主に岩石─水境界に存在する Th の α 壊変に伴う α 反跳により
水相に供給されたと考えられた．また，水相へ供給された Ra は，主に水中の塩分依存性の吸着・
脱離反応及び pH により固相への吸着が制約されていると考えられた．
　本研究では，比較的低塩分な環境（TDS：0.29～4.4 g kg－1）においても，国内の塩化物泉と同様に，
水中の 226Ra 濃度の塩分依存性が確認された．また，地下水中の SO4 の存在は，226Ra 濃度─TDS
の関係におけるばらつきの一要因であると考えられていたが，本研究で採取した温鉱泉水のように
TDS 中の SO4 が占める割合が高い場合，SO4 が TDS を高くするため，温鉱泉水中の Ra 同位体濃
度を高くすることが示唆された．今後，種々の泉質の低塩分地下水（温鉱泉水も含む）について，
さらに測定データを蓄積し，水質が水中の Ra 同位体挙動に及ぼす影響について考察を進めていく
予定である．
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