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I　緒 　 論

トリチウム（3H）は半減期 12.3年で質量数 3のヘリ
ウム（He）に 壊変する水素の放射性同位体であり，
環境中には天然起源と人工起源のトリチウムが存在して
いる。天然起源のトリチウムは，主に大気高層において

宇宙線の陽子や中性子が大気中の酸素原子や窒素原子と
衝突しておこる核反応により生成される。宇宙線による
トリチウム生成率は単位面積当たりに換算して，0.20–

0.25 atom cm–2 s–1と推定されており 1)，地球の表面積を
5.1 × 1014 m2とすると，年間生成量は 5.8–7.2 × 1016 Bqと
見積もられている 2)。また，宇宙線によるトリチウム生
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In this study, to estimate the recent tritium concentration and its variation with latitude and time in Japan, environmental water 
samples were taken monthly from June 2014 to October 2016 in Okinawa Island, subtropical region of Japan. The inland 
water samples were taken from two springs and the drop water samples were taken in a limestone cave. The samples were 
distilled to remove impurities and then electrolysed using electrolytic enrichment system. Each of the enrichment samples 
was mixed with the liquid scintillation cocktail, and the tritium concentration was measured with a low background liquid 
scintillation counter. Arithmetic mean ± standard deviation for the tritium concentration of Morinokawa (spring water), 
Kakinohanahikawa (spring water) and Gyokusendo (cave drop water) samples were estimated to be 0.13 ± 0.04 Bq L–1, 
0.12 ± 0.03 Bq L–1 and 0.13 ± 0.03 Bq L–1, respectively. The comparison between these results and reported data suggested 
that the latitude effect is one of factors in the relatively low tritium concentration observed in Okinawa Island.
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成量と放射壊変による減少量とのバランスにより決定さ
れる地球上における平衡存在量は 1.0–1.3 × 1018 Bqと推
定されている 2)。その他，リチウム鉱物と中性子の反応
（6Li(n, )3H）によっても生成されるが，宇宙線生成量と
比較してごくわずかである 3)。
一方，核兵器開発や原子力の平和利用を目的とした
技術開発により，人為的に生成されたトリチウムが環
境に放出されてきた 4)。1945年から 1980年代まで行わ
れた大気圏内核実験により生成されたトリチウムの量
は 1.8 × 1020 Bq程度であると報告されており 5)，その物
理半減期に基づく 2017年時点の残存トリチウム量は，
1.1 × 1014 Bqと見積もられ，核実験開始前の濃度レベル
まで下がりつつある 6–10)。現在の人工トリチウムの主な
放出源は，原子力発電所や核燃料再処理施設等である。
これらの施設で生成されたトリチウムは管理基準を満
たしたのち，計画的に大気や海洋へと放出されている。
1998年から 2002年までの間に世界中の原子力関連施設
から大気放出されたトリチウム量は，大気ガスとして
2.1 × 1015 Bq，水として 87.3 × 1015 Bqであると報告され
ている 5)。この量は，宇宙線による天然起源トリチウム
生成量の 20%に相当する。これらに加えて，核融合炉
の実用化に伴い，燃料サイクルとして使用されるトリチ
ウムは数 kg程度（放射能レベルでは約 1017 Bqに相当）
であるとされており 11)，今後の環境への大規模なトリチ
ウム放出源になる可能性がある。
環境中に存在するトリチウムは，その存在形態を変化
させながら最終的には酸化されて水（H2O）となること
から，われわれの生活に密接に関わっている。そのため，
これまでにも原子力施設周辺を中心に，環境トリチウム
モニタリングやトリチウムの移行挙動研究が世界各地で
行われており 12–17)，高緯度ほど濃度が高く，緯度が低く
なるにしたがって濃度も低くなる傾向（緯度効果）があ
ることなどが知られている 18–20)。その要因としては，大
気高層での天然トリチウムの生成量の違いや成層圏大
気の対流圏への移流速度の違いなどが挙げられる 7, 21)。
MOMOSHIMA et al.（1991）は，日本全国の降水中トリチウ
ム濃度データを取りまとめ，緯度によるトリチウム濃度
の変化（緯度効果）について報告している 18)。SUGIHARA 

et al.（2008）は，北海道から沖縄県にかけて陸水を採取し，
緯度効果について議論すると共に，日本国内では九州南
部から沖縄県にかけて最も濃度が低くなることを報告し
ている 20)。ただし，日本の低緯度地域のデータは限られ
ており，特に沖縄県を含む琉球列島のデータはごくわず
かである。本研究では，沖縄県における陸水中トリチウ

ム濃度の時空間分布とその変動傾向を明らかにすること
を目的とし，沖縄島における陸水について長期間観測を
行うとともに，過去のデータと比較することで日本の陸
水中トリチウム濃度の緯度分布について検討を行った。

II　採 水 と 分 析

1.　研究対象地域と採水

本研究では，沖縄県の中で最も面積が大きい沖縄島を
調査対象地域とした。沖縄島は種子島・屋久島から与那
国島に至る琉球列島のほぼ中央に位置している（Fig. 1）。
沖縄島の地形は屋嘉付近（Yaka，Fig. 2）を境として北
部の山地と南部の丘陵地に区分できる 22)。北部の地質は
中・古生代の与那嶺層（砂岩・チャート・石灰岩・緑色
岩が混在した泥岩），本部層（石灰岩を主体），名護層（黒
色頁岩～千枚岩を主体とする泥質岩），嘉陽層（砂岩を
主体）からなる。これに対して，南部は新第三紀～第四
紀の島尻層群と琉球層群からなり，標高 200 m以下の低
平な地形が広がっている。主に新第三紀鮮新世の島尻層
群は泥質岩が主体であり，侵食されやすい。その上位の
第四紀更新世の琉球層群の主体である石灰岩（以下，琉
球石灰岩）は侵食に強く，平坦面を伴う台地を形成して
いる 23)。
陸水の連続採水地点は，森の川（湧水），垣花樋川（湧
水）と玉泉洞（洞内滴下水）の 3地点である（Fig. 2）。

Fi g. 1　Location of study area, Okinawa Island, southwestern 
part of Japan.
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森の川と垣花樋川の集水域は主に琉球石灰岩から成り，
新第三紀鮮新世を主体とする島尻層群が基盤となって
いる 23)。つまり，上位の多孔質で透水性が高い琉球石
灰岩が，不透水層である島尻層群を不整合で覆ってお
り 24, 25)，森の川と垣花樋川の湧水は透水層である琉球石
灰岩と不透水層の島尻層群との境界部から湧出してい
る。また，琉球石灰岩上には島尻マージと呼ばれる黄褐
色～暗赤色のアルカリ性～中性を呈する土壌が分布して
いる 26–28)。森の川及び垣花樋川では，湧き口近傍におい
てポリエチレンボトルに約 1 Lを毎月直接採取した。調
査期間は 2014年 6月から 2016年 10月である。なお，
2016年 6月以降は隔月採取とした。
玉泉洞は沖縄島南部に所在する県内最大の鍾乳洞で，
厚さ約 120 mに及ぶ琉球石灰岩体中あるいは基盤岩であ
る島尻層群と上位の琉球石灰岩の不整合面に形成されて
いる 28)。周辺の地表には島尻マージに相当する褐色土が
分布している 28–32)。本研究では，洞内の天井に形成され
た鍾乳石になる前段階のストローからの滴下水を採取し
た。約 1 Lの試料水を採取するため，採取日前日にガラ
スボトルをストロー直下に設置し，翌日までに採取され
たものを滴下水試料とした。調査期間は 2014年 6月か
ら 2016年 10月であり，毎月採水を行った。
さらに，南北約 100 kmの沖縄島内における陸水中ト
リチウム濃度の分布を明らかにすることを目的として，
沖縄島内全域を対象とした陸水サンプリングも実施し
た。試料採取地点は 2015年 6月に 8地点（河川 1地点，

湧水 7地点），2016年 6月に 7地点（湧水）である（Fig. 

2）。これらの湧水地点では上述した森の川，垣花樋川と
同様の採水を行った。また，河川水試料は水が滞留して
いるところを避けて，ポリエチレンボトルに約 1 Lを採
取した。

2.　試料の調整と分析

採取した試料を実験室に持ち帰り，pHと電気伝導度
を pHメータ（AS-712 pH，HORIBA）と電気伝導度計
（B-771 COND，HORIBA）により測定した。試料水の約

950 mLを常圧蒸留して不純物を取り除いたのち，固体
高分子膜電解濃縮装置（トリピュア XZO14，ペルメレッ
ク電極（株））を用いて電解濃縮を行い，濃縮後の試料
水を再度蒸留したものを測定用試料水とした。測定用試
料水 50 mLを 145 mLの低拡散バイアル内で同量の液体
シンチレーター（ULTIMA GOLD LLT，PerkinElmer）と
混合し，低バックグラウンド液体シンチレーションカウ
ンター（LB5，Aloka）を用いてトリチウム測定（1,500

分）を行った 33)。トリチウム濃度については放射能測定
シリーズ 34)に従い，試料計数率からバックグラウンド
計数率を差し引いて正味計数率を求めた後，測定供試量
及び試料採取日を基準日として半減期補正を行い，クエ
ンチング補正曲線から求めた計数効率を用いて試料中の
トリチウム濃度を算出した。

III　結 果 と 考 察

2014年 6月から 2016年 10月に採取された森の川（湧
水），垣花樋川（湧水）及び玉泉洞（洞内滴下水）のト
リチウム濃度の測定結果を Table 1に示す。また，そ
の時系列変動を Fig. 3に示す。トリチウム濃度の算術
平均値 ±標準偏差（濃度範囲）は森の川（21試料）で
0.13 ± 0.04 Bq L–1（0.08–0.22 Bq L–1），垣花樋川（21試料）
で 0.12 ± 0.03 Bq L–1（0.08–0.17 Bq L–1），玉泉洞（20試料）
で 0.13 ± 0.03 Bq L–1（0.08–0.17 Bq L–1）であり，おおむ
ね同程度であった。
沖縄県下に広く分布する琉球石灰岩の典型的な透水

係数は 10–5 – 10–4 m s–1程度 35)であると報告されており，
玉泉洞上部に分布する琉球石灰岩の透水係数について
は 3.5 × 10–5 – 3.9 × 10–5 m s–1と見積もられている 31)。一
方，採取地点上部を覆う島尻マージの透水係数が 10–7 –

10–6 m s–1であるとの報告 36)がある。つまり，地表面か
ら不透水層までの地質環境が類似していたため，蒸発や
浸透を含む湧出までの過程に大きな違いが生まれず，上
記 3地点のトリチウム濃度に差がみられなかったと推定

Fi g. 2　Location of sampling site in Okinawa Island.
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される。なお，3地点とも濃度の若干の減少傾向が認め
られるが，その要因については今後の濃度の推移を見た
上で，沖縄島の亜熱帯島嶼環境も考慮して検討する必要
があると考えられる。
次に沖縄島内の広域調査結果（15地点）を Table 2及
び Fig. 4に示す。沖縄島内における陸水中トリチウム濃
度は 0.09–0.14 Bq L–1の範囲であり，算術平均値 ±標準
偏差は 0.11 ± 0.02 Bq L–1であった。若干の濃度差はある
が，標準偏差を考慮するといずれの地点もほぼ同程度で
あると考えられる。森の川，垣花樋川，玉泉洞と比較し
ても有意な濃度差は認められないことから，沖縄島にお
ける陸水中トリチウム濃度は地域によらずほぼ同程度で
あると考えられる。
前述したように，日本の環境水中トリチウム濃度には
緯度効果が認められている 18–20)。そこで，本研究で得ら
れた陸水全体のトリチウム濃度（0.13 ± 0.03 Bq L–1）と，
SUGIHARA et al.（2008）により報告されている 2003年か
ら 2005年にかけて日本各地で採取された河川・湖水中
トリチウム濃度 20)を Fig. 5に示す。なお，SUGIHARA et 

al.（2008）の結果については，2017年 1月 1日の値に
換算したものを示す。最も高緯度に位置している北海道
の幌別川（Fig. 1）で高濃度（1.17 ± 0.02 Bq L–1）を示し
ている。一方，本研究による沖縄島の森の川，垣花樋
川及び玉泉洞のトリチウム濃度は 0.13 ± 0.03 Bq L–1であ
り，SUGIHARA et al.（2008）の全国データと比べて最も低

Ta ble 1　Tritium concentration of inland water sample 
collected from Okinawa Island.

Year & 
month

Tritium Concentration (Bq L–1)
Morinokawa 

(Spring)
Kakinohanahikawa 

(Spring)
Gyokusendo 
(Drop water)

2014 Jun – 0.12 ± 0.01 0.17 ± 0.01
Jul 0.18 ± 0.01 0.18 ± 0.01 0.14 ± 0.01

Aug 0.19 ± 0.01 0.14 ± 0.01 0.16 ± 0.01
Sep 0.17 ± 0.01 – –
Oct 0.22 ± 0.01 0.17 ± 0.01 0.15 ± 0.01

Nov 0.17 ± 0.01 0.15 ± 0.01 0.16 ± 0.01
Dec 0.17 ± 0.01 0.13 ± 0.01 0.16 ± 0.01

2015 Jan 0.18 ± 0.01 0.14 ± 0.01 0.14 ± 0.01
Feb 0.13 ± 0.01 0.15 ± 0.01 0.09 ± 0.01
Mar 0.13 ± 0.01 0.16 ± 0.01 –
Apr 0.12 ± 0.01 0.10 ± 0.01 –

May 0.11 ± 0.01 0.10 ± 0.01 0.10 ± 0.01
Jun 0.10 ± 0.01 0.11 ± 0.01 0.12 ± 0.01
Jul 0.08 ± 0.01 0.09 ± 0.01 0.14 ± 0.01

Aug 0.11 ± 0.01 0.12 ± 0.01 0.11 ± 0.01
Oct 0.12 ± 0.01 0.08 ± 0.01 0.09 ± 0.01
Dec 0.10 ± 0.01 0.10 ± 0.01 0.10 ± 0.01

2016Feb 0.12 ± 0.01 0.11 ± 0.01 0.13 ± 0.01
Apr 0.09 ± 0.01 0.13 ± 0.01 0.13 ± 0.01
Jun 0.09 ± 0.01 0.10 ± 0.01 0.08 ± 0.01
Jul – – 0.13 ± 0.01

Aug 0.13 ± 0.01 0.10 ± 0.01 0.12 ± 0.01
Oct 0.12 ± 0.02 0.12 ± 0.02 0.12 ± 0.01

Mean ± SD
0.13 ± 0.04 

(N = 21)
0.12 ± 0.03 

(N = 21)
0.13 ± 0.03 

(N = 20)

Fi g. 3　Variations of tritium concentrations of inland water samples collected in Morinokawa, Kakinohanahikawa and 
Gyokusendo (Fig. 2) from June 2014 to October 2016.
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い値となった。また，SUGIHARA et al.（2008）の沖縄県のデー
タである沖縄島屋嘉（0.29 ± 0.01 Bq L–1）（Fig. 2）と西
表島浦内川（0.33 ± 0.02 Bq L–1）（Fig. 1）とでは，同程
度の濃度レベルであった。これまでに，山田ら（1986）も，
日本国内において陸水のトリチウム濃度を測定し，北海
道で濃度が高く，中国・四国地方，九州地方と緯度が低
くなるにつれて，濃度が低くなる傾向があることを報告

している 19)。また，高島ら（1989）は琉球列島において，
河川水のトリチウム濃度測定を実施し，物理半減期によ
る減衰を考慮しても，全国平均よりも低い値であると報
告している 37)。したがって，本研究の結果は，これらの
先行研究の結果と矛盾しない。ただし，陸水中トリチウ
ム濃度は，降水（大気水蒸気）の起源，空気塊・気団の
移動経路，地下における滞留時間により変動することが
知られている 37–39)ことから，本研究の結果についても，
その濃度レベルの地球科学・環境科学的背景や濃度変化
の要因について，海洋の影響も含めて今後検討する必要
がある。

IV　ま と め

沖縄島における陸水中トリチウム濃度を明らかにする
ことを目的として 2014年 6月から 2016年 10月にかけ
て陸水試料を採取し，トリチウム濃度を測定した。その
結果，従来不足していた日本の低緯度地域における陸水
中トリチウム濃度のデータを蓄積することができた。ま
た，以下の知見が得られた。

（1）トリチウム濃度は，森の川（湧水：21試料）で
0.13 ± 0.04 Bq L–1，垣花樋川（湧水：21試料）で 0.12 ±

0.03 Bq L–1，玉泉洞（洞内滴下水：20 試料）で
0.13 ± 0.03 Bq L–1であり，おおむね同程度であった。
これらの陸水は，いずれも降水を起源として琉球石灰
岩に浸透した後に湧出しているなど，地質環境が共通
していることが，明瞭な濃度差がみられなかった要因
の一つであると示唆された。

Ta ble 2　Tritium concentration of spring water sample 
collected from wide area of Okinawa Island (Fig. 2) in Jun 
2015 and Jun 2016.

Year & 
month

Location
Latitude
(degree)

Tritium 
concentration 

± Standard 
Deviation
(Bq L–1)

2015 Jun

Taminato 26.67 0.09 ± 0.01
Inoha Owaki 26.66 0.09 ± 0.01
Genka* 26.63 0.10 ± 0.01
Kin Okawa 26.45 0.10 ± 0.01
Yarajoushi park 26.37 0.09 ± 0.01
Oshiro 26.29 0.11 ± 0.01
Nakama 26.25 0.10 ± 0.01
Kadeshika 26.13 0.11 ± 0.01
Arithmetic mean ± Standard deviation 0.10 ± 0.01

2016 Jun

Okuma 26.72 0.13 ± 0.01
Hama 26.70 0.14 ± 0.01
Fupu-ga 26.69 0.12 ± 0.01
Yan-ga 26.37 0.12 ± 0.01
Akai-juma 26.36 0.11 ± 0.01
Zuisen 26.32 0.13 ± 0.01
Hosu-ga 26.31 0.13 ± 0.01
Arithmetic mean ± Standard deviation 0.13 ± 0.01

* River water

Fi g. 4　Tritium concentrations of inland water samples 
collected from whole area of Okinawa Island (Fig. 2) in Jun 
2015 and Jun 2016.

Fi g. 5　Comparison of tritium concentration between this 
study and SUGIHARA et al. (2008).20) Locations of Urauchi, 
Yaka and Horobetsu are shown Figs. 1 and 2.
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（2）上記 3地点を含む計 18地点における陸水中トリチ
ウム濃度は，標準偏差を考慮するとほぼ同程度であり，
有意な濃度差が認められないことから，沖縄島におけ
る陸水中トリチウム濃度は地域によらずほぼ同程度で
あると考えられる。

（3）本研究による陸水中トリチウム濃度は過去の報告値
よりも低濃度となった。これは主に緯度効果によるも
のと考えられるが，海洋の影響などその他の要因につ
いても今後検証する必要がある。
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