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地球表層環境のヨウ素 129 研究の現状と考察：地質環境長期安定性評価に向けて 
 

三ツ口丈裕＊1 岡部宣章＊2 國分(齋藤)陽子＊1 松崎浩之＊3＊4 
 

高レベル放射性廃棄物の地層処分においては，その処分システムが持つべき隔離機能が数万年間は自然現象で損なわ
れる恐れのないサイト選定をすることが前提であるとともに，サイト固有の地質環境やその長期的変化を見込んだ上で

合理的な処分システムを構築する必要がある．近年，日本国の地質環境の長期安定性を評価する目的で，本邦の地下流
体（深部地下水，温泉水，油田や天然ガス田に付随する鹹水など）の元素・同位体組成の研究が進められており，ヨウ
素およびその放射性同位体であるヨウ素 129（129I：半減期 1,570 万年）もその研究対象に含まれている．本総説では，地

球表層の様々な天然物質のヨウ素含有量およびヨウ素 129/127 同位体比（129I/127I 比）に関する知見，試料の前処理・測
定法，日本国内の地下流体の 129I/127I比データについて概説し，さらに，そのデータの解釈・問題点および不確実性，そ
して地質環境長期安定性評価に向けた示唆について述べる． 
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Geological disposal of high-level radioactive waste requires not only selecting sites appropriate for the waste repository, where its 

isolation ability would not be damaged by natural phenomena for several tens of thousands of years, but also rationally constructing 

the disposal system depending on site-specific geological environments and their anticipated long-term variability. Recently, 

elemental/isotopic compositions of underground fluids (deep groundwaters, hot/cold spring waters, brines associated with oil and 

natural gas reservoirs, and so on) in Japan have been studied for evaluating the long-term stability of the geological environments of 

this country. Iodine and its radioactive isotope 129I (half-life = 15.7 million years) are included in the subjects of the study. The current 

review paper provides overviews of (i) the iodine content and iodine-129/127 ratio (129I/127I ratio) of various materials in Earth's surface 

layers, (ii) relevant sample pretreatments and measurements, and (iii) 129I/127I data of the underground fluids in Japan, then gives (iv) 

some interpretations of the fluid 129I/127I data, along with their problems and uncertainties, and (v) some implications towards 

evaluating the long-term stability of geological environments. 
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1 緒言 

 

1.1 背景 

日本では 1960 年代以降，商業目的の原子力発電が行わ

れており，火力発電や水力発電と共に国内エネルギー供給

源としての役割を果たしてきた．火力発電では二酸化炭素

の発生による地球温暖化が問題となる一方，原子力発電で

は二酸化炭素の発生はないものの，放射性廃棄物の処分が

問題となる．例えば，高レベル放射性廃棄物は強い放射線

を数千年オーダーで出し続けるため，これよりも充分に長

い期間（数万年），人間生活圏から隔離して安全に処分する

必要がある．この処分方法について原子力発電保有国や関

連国際機関で研究・検討を重ねた結果，高レベル放射性廃

棄物を充分な厚みの金属製容器（オーバーパック）や粘土

質緩衝材（ベントナイト）で厳重に密閉し，これを地下数

百 m（日本の場合は地下 300 m 以深）の安定した環境に埋

設するという，いわゆる地層処分が国際的共通認識となっ

た [1,2]．フィンランドとスウェーデンでは既に地層処分地

が決定され，前者では同国南部のオルキルオト原子力発電

所に隣接する処分場「オンカロ」が建設中であり（2024〜

2025 年には運用開始予定：処分深度は 400〜450 m），後者

では同国南部のフォルスマルク原子力発電所の隣接地での

処分場建設が承認された（処分深度は約 500 m）．なお，日

本では，原子力発電で生じた使用済燃料は再処理（再利用

可能なプルトニウム，ウランを回収）・減容化され，残った

廃液をガラス固化体にして，これを高レベル放射性廃棄物

として地層処分するが，上記 2 カ国では使用済燃料を再処

理せずに地層処分することになっている． 

日本列島は環太平洋火山帯の上に位置し，4 枚のプレー

ト運動（太平洋プレート，フィリピン海プレート，ユーラ

シアプレート，北米プレート）の影響を受けているため，

地殻変動や火成活動が活発である．したがって，日本国内

における地層処分地の選定にあたっては，マグマの貫入・

噴火や断層運動に伴う岩盤破壊のような地層処分システム

に著しい影響を及ぼす現象が発生する可能性や，地殻変動

によって生じる地質環境の長期的変化（温度，圧力，物性，

化学組成などの変化）を予測・評価することが重要となる．

日本国内の地質・地下環境・地殻変動に関する知見はかな

り豊富に蓄積されており，調査・研究手法も多岐にわたっ

ている．すなわち，古典的地質調査をはじめ，岩石鉱物・

地下流体（温泉水・地下水・鹹水・天然ガス）の地球化学

的分析や年代測定，地震波解析，測地学的解析（例えば

GNSS 測量），物理探査（例えば地磁気地電流法）など，様々

な方法が用いられており，過去数百万年〜現在までの日本

国内の地質・地下環境の物理的・化学的変化や，その安定

性/変動性に関する評価が行われている．特に近年では，日

本列島の地下流体の元素濃度・同位体測定が，地質環境の

物質循環や長期安定性の評価/解明に寄与するという仮説

のもと，様々な場所から地下流体試料が採取・研究されて

いる [3-8]．そして，この研究項目にはヨウ素 129（半減期

1,570 万年）が含まれる．その理由は，上部マントル・スラ
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ブ・大陸地殻における地質年代スケールでの流体移動の評

価にヨウ素 129 が有効であり，ひいては深部地質環境の解

明に寄与する可能性があるからである．本総説では，(i) 地

球表層でのヨウ素の分布・動態・循環，(ii) ヨウ素 129 の

起源・分布，(iii) 地球表層試料のヨウ素濃度・ヨウ素 129

測定法などについて概説し，さらに，(iv) 日本国内の地下

流体試料（深部地下水，温泉水，油田や天然ガス田に付随

する鹹水など）のヨウ素 129 データを紹介・考察し，(v) 当

該研究の地質環境長期安定性評価に向けた示唆について述

べる． 

 

1.2 ヨウ素の性質および地球表層での分布・動態・循環 

ヨウ素（I）は周期表第 17 族のハロゲンと呼ばれる元素

グループに属するが，フッ素（F），塩素（Cl），臭素（Br）

もこのグループに属する．ハロゲンは反応性・揮発性が高

く，自然界において単体で存在することは極めて稀である．

ヨウ素の単体は常温常圧（20～25 ℃・1 気圧）では金属光

沢のある黒色分子結晶（I2）であるが，開放系（自然界）に

放置すると昇華してヨウ素ガス（I2）になり，その多くが他

元素（酸素，水素，炭素など）と化合する．そしてこの化

合反応の多くには，ハロゲンの特質である光化学反応が寄

与する．このような顕著な揮発・反応性により，ヨウ素を

含むハロゲンは概して分析化学では扱いにくく，精密な定

量・議論が比較的難しい． 

地球表層ではヨウ素は約 8.7×1015 kg 存在すると見積も

られており，このうちの 68 %（5.9×1015 kg）が海洋堆積物，

28 %（2.4×1015 kg）が堆積岩，約 2.6 %（2.3×1014 kg）が

火成岩・変成岩，0.8 %程度（7.0×1013 kg）が海水，0.6 %

程度（5.4×1013 kg）が海洋地殻（玄武岩質）に存在すると

考えられている [9-11]（Fig. 1）．海洋堆積物と堆積岩のヨ

ウ素存在率を合わせると 96 %となり，大陸地殻の大部分を

占める火成岩や変成岩のヨウ素存在率を圧倒している．海

洋堆積物中のヨウ素存在量が大きい理由は，ヨウ素が親生

物（biophilic）元素であり，特に海藻類・植物プランクトン

に吸収・濃縮されて（これらの一部は動物に捕食されて），

それらの遺骸・糞粒が海中で完全には分解されずに粒子状

物質（マリンスノー）として沈降・堆積した結果と考えら

れる [12]．したがって，海洋堆積物のヨウ素のうち，かな

りの部分が有機態で存在していると思われる．海水中のヨ

ウ素のほとんどはヨウ素酸イオン（IO3
−）として存在してい

るが，例外的に海洋表層（水深 100 m未満の有光層）では

微生物の作用で，ある程度の IO3
−が還元されてヨウ化物イ

オン（I−）になり（I− = 10–40 %; IO3
− = 90–60 %）[13-15]，

この I−の一部はヨウ化メチル（CH3I）やヨウ素ガス（I2）と

  
Fig.1 Cross-sectional view of the Earth's surface layers (atmosphere, ocean, sediments, oceanic and continental crusts, and 

upper mantle) in the fore-arc area, showing the circulation of iodine (in red), where (i) its biochemical and photochemical 

reactions in the biosphere, atmosphere, and hydrosphere and (ii) its possible upward mobilization with deep fluids in the 

continental crust are described. Iodine-rich brine associated with natural gas/oil fields nearby the coast may originate 

from accretionary complex and/or subducting seafloor sediments. Iodine-depleted spring water, far inland from the 

subduction zone, may be derived from the upper mantle where dehydration of the subducting oceanic crust occurs. About 

70 % of iodine within the Earth's surface layers exists in seafloor sediments, as indicated in the lower right pie chart. The 

figure and pie chart are based on [10], with many additions and alterations to the originals. 
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なって大気に放出される [10,11,13-20]．大気中でヨウ素は

光化学反応を含む複雑な反応を経て，CH3I，I2，HIO，CH2I2，

IO などの多様な気体となり，エアロゾル態も形成する．大

気から地表へのヨウ素の移行過程は，主に降水・降雪，植

生・土壌への吸着，エアロゾル沈着などであろう [10,11,19]．

地表・地殻から海洋へのヨウ素の移行は風化・侵食・河川

/湧水流出によると考えられる [21]．また，火山活動などに

よって地殻中のヨウ素が大気・海洋に放出される過程も考

えられる [21,22]． 

上述のように，地球表層に存在するヨウ素の約 7 割が海

洋堆積物中に存在すると考えられるが，海洋地殻（プレー

ト）が大陸地殻下に沈み込む過程で，その上の海洋堆積物

の一部も一緒に沈み込んでゆく [10,11,20]（Fig. 1）．この沈

み込み過程で揮発性の高いヨウ素は，炭化水素や二酸化炭

素（堆積物中の有機物や炭酸塩の分解で生成）および間隙

水とともに海洋堆積物から大陸地殻へ移行し，深部地下水・

温泉水や鹹水の溶存成分になると考えられる．Table 1 には

様々な地球表層試料のヨウ素濃度が示されているが，濃度

の高い順に，海藻類・植物プランクトン＞海洋堆積物＞鹹

水＞土壌≧深部地下水・温泉水＞海水＞河川水・湖水＞降

水＞＞大気であり，さらに，堆積岩（石灰岩，頁岩，砂岩）

＞＞火成岩・変成岩（カンラン岩，玄武岩，安山岩，花崗

岩，グラニュライト，片麻岩，大理石）である [8,9,11-16,19-

21,23-36]． 

海藻類・植物プランクトンのヨウ素濃度は桁違いに高い

が，(i) 海洋植物のヨウ素／炭素重量比（10−4～10−2 [12,37]），

(ii) 全海洋植物バイオマス（藻類・海草類：1.0×1012 kg 炭

素 [38]）および(iii) 全海洋粒子態有機物量（植物プランク

トンやその遺骸・排泄物：1.8×1013 kg 炭素 [39]）を用いて

全海洋植物体（遺骸・排泄物粒子を含む）の総ヨウ素量を

概算すると 1.9×[109～1011] kg となり，これは全海洋水の

ヨウ素量（7.0×1013 kg：上記）の 0.3 %未満に過ぎない（Fig. 

1 の円グラフでは表示できないほど小さい）．よって，海藻

類・植物プランクトンなどの海洋植物体は，地球表層での

ヨウ素貯留体として占める割合は非常に僅かだが，海水か

ら海洋堆積物へのヨウ素輸送においては支配的な役割を担

っていると考えられる．以上のことを総合すると，地球表

層におけるヨウ素の地質年代スケールでの主要循環経路は，

(i) 海水から海藻類・植物プランクトンへの濃縮・沈降 → 

(ii) 海洋堆積物への蓄積 → (iii) プレート運動による大陸

地殻への移行 → (iv) 深部地下流体中での滞留 → (v) 鹹

水・温泉水・湧水として地表/大陸棚/大陸斜面へ上昇 → (vi) 

海洋への回帰と結論づけられる． 

 

1.3 ヨウ素 129 について 

ヨウ素には 37 種の同位体が知られているが，質量数 127

の 127I が唯一の安定同位体であり，その他は全て放射性同

位体である．これらの放射性同位体の中で，質量数 129 の
129I は半減期が 1,570 万年の長寿命核種であるが（β−線 

[Emax: 154.4 keV]，γ線 [39.6 keV]，x 線 [29−30 keV]を放出

して安定核種 129Xe になる），その他は全て半減期 60 日未

満の短寿命核種である．これらのヨウ素同位体の天然存在

比率は，127I がほぼ 100 %，129I が 10−10 %程度であるため，

ヨウ素は単核種元素かつモノアイソトピック元素といえる．

よって地球科学研究で扱われるヨウ素放射性核種は 129I で

あり，地球表層におけるその生成過程は次の 3 つにほぼ限

定される：(i) 大気中のキセノン（Xe）と宇宙線の核反応；

(ii) 地殻・海洋中のウラン（U）の自発核分裂；(iii) 西暦 1945

年以降の人類核活動（核爆弾の使用，核燃料の使用・再処

理）．人類核活動前の大気水圏中の 129I の量は 100〜260 kg

程度と見積もられており [20,27,28,40-42]，概して一定であ

ったと仮定されている．一方，人類核活動により大気水圏

に放出された 129I の量は西暦 2000 年には 5,500〜6,000 kg

（核活動前の約 21〜60 倍）に達し，その大半は英国セラフ

ィールドおよび仏国ラ・アーグの核燃料再処理施設からの

処理水の海洋放出によるものである．これら 2 つの再処理

施設から海洋放出された処理水は，北海を経由してノルウ

ェー沿岸流で運ばれ，現在のところノルウェー海・北極海

周辺に滞留している（大西洋にはほとんど流出していない）

と考えられる [40,41,43]．ちなみに，大気放出された人為起

源 129I の量は，大気圏核爆発（西暦 1945 年〜1980 年）から

が 50〜150 kg，核燃料再処理施設からが 900 kg 程度と見積

もられている [20,40-46]．この人為起源 129I は世界中の地

表面，海表面，雪氷面を著しく汚染し，その結果，大部分

の地球表層試料の 129I/127I 比は人類核活動前と比べて数桁

上昇した．これにより人類核活動前の地球表層環境の
129I/127I 比を知ることは容易ではなくなったが，(i) 海底堆

積物，(ii) 人類核活動前に採取された海草/海藻の標本，(iii) 

サンゴ骨格年輪（人類核活動前の年輪）の測定，および(iv) 

モデル計算により，海洋でのその値は[0.5～3.0]×10−12と推

定されている [28,47-54]．この推定には，1883 年に宮城県

Table 1 Typical concentrations of iodine (127I) for various 

samples from the Earth's surface environment 

Sample material 

Iodine (127I) 

concentration 

(ppm [w/w]) 

Reference 

Atmosphere (lower 

troposphere) 
[1–20]×10−6 [a] [19,21,23,24] 

Marine algae/phytoplankton 20–2,500 [9,12,23,24] 

Marine sediments 2–400 [9,24,25] 

Seawater 0.04–0.06 [11-16,24,25] 

Rainwater 0.001–0.005 [24-26] 

River and lake water 0.001–0.02 [23,24] 

Deep groundwater and 

spring water 
0.05–50 [8,11,20,27-35] 

Underground brine 50–200 [11,20,27-32] 

Soils 0.4–55 [36] 

Limestone 0.2–4 [9] 

Shale 0.2–6 [9] 

Greywacke and sandstone 0.05–0.2 [9] 

Peridotite 0.01 [9] 

Basalt 0.005–0.02 [9] 

Andesite 0.004–0.07 [9] 

Granite 0.002–0.08 [9] 

Granulite 0.01–0.02 [9] 

Gneiss 0.01–0.05 [9] 

Marble 0.03 [9] 

[a] in units of mg per m3 of air, roughly equal to ppm [w/w] 
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と北海道の沿岸海域で採取された 4つの海藻試料の 129I/127I

比（[0.52, 0.55, 0.67, 1.4]×10−12）が含まれている [50]．ま

た，日本国内の地下流体（深部地下水・温泉水や鹹水）の

うち，人類核活動の影響が及んでいないと思われる試料の
129I/127I 比は[0.03～0.3]×10−12 程度であるが [8,11,20,29-35]，

上記の人類核活動前の値と比べると一桁低くなっており，

これは地下流体中の 129I の放射壊変で説明することができ

る（本稿 4 節参照）．これに比べて，近年（1980～1990 年

代以降）の地球表層試料の 129I/127I 比は，太平洋表層水が

10−11〜10−10（北半球＞南半球），日本の表層土壌が 10−10〜

10−8，日本の天水（降水や河川水）が 10−8 程度，福島第一

原発事故の影響を受けた周辺表層土壌（2011 年 6 月時点）

が 10−7〜10−6，上述の北海の表層水が 10−8〜10−6程度（2010

年 11 月）である [20,26,36,40,51-57]．これら様々な試料の
129I/127I 比の範囲を示したものが Fig. 2 である．参考として，

スイスのフィッシャーホルン（標高 4,049 m）で採取された

氷河コア試料の 129I 濃度は，人類核活動の影響により 1950

年から 1980 年代半ばにかけて約 100 倍になっている

（129I/127I 比は測定されていない）[58]． 

 

2 ヨウ素 129 測定の前処理法 

 

一般に，129I 測定には中性子放射化分析法（NAA），誘導

結合プラズマ質量分析法（ICP-MS），表面電離型質量分析

法（TIMS），加速器質量分析法（AMS）などが用いられる

が，各々の検出限界を 129I/127I 比としてみると，NAAが 10−9

程度，ICP-MS と TIMS が 10−8程度，AMS が 10−15である 

[11,20,59,60]．したがって，129I/127I 比が 10−12〜10−15オーダ

ーの天然試料の測定ができるのは AMS のみである（Fig. 2）．

よって本節では，AMS を用いた地球環境試料の 129I/127I 比

測定のための前処理法を概説する．AMS による 129I/127I 比

測定を行うには，まず試料からヨウ素を抽出し，最終的に

1 mg 程度のヨウ化銀（AgI）沈澱を得るのが理想的である．

この処理過程は当然ながら取扱う試料によって異なる．本

節では天然水，土壌・有機物，炭酸塩の前処理法を述べる．

この前処理には試料のヨウ素濃度測定が伴うが，これに最

もよく用いられるのは ICP-MS である（簡便で検出限界が

最も低い）． 

 

2.1 天然水試料 

天然水試料には海水，湖水，降水，河川水などの表層水

や，深部地下水・温泉水，鹹水などの地下流体があるが，

最初に行うべきは試料のヨウ素濃度測定であり，その手順

は概して次の通りである：(i) 試料を 0.2～0.45 m のメン

ブレンフィルタで濾過；(ii) この濾過試料から少量を分取

し（残りは 129I/127I 比測定に使用），適宜純水で希釈後，水

酸化テトラメチルアンモニウム（TMAH: [(CH3)4N]+[OH]−）

水溶液を適量添加・均質化；(iii) この溶液のヨウ素（127I）

濃度を ICP-MS で測定する [11,35,61]．この測定で用いられ

る内標準補正元素としてはテルル（126Te，128Te）やセシウ

ム（133Cs）がある [52-54]．測定の結果，濾過試料のヨウ素

濃度が 1 mg/L である場合，理論上はこの試料 540 mL から 

1 mg の AgI 沈澱が得られるはずなので，これ位の容量に対

して有機溶媒抽出（2.5 節）を行う．濾過試料のヨウ素濃度

が 0.1 mg/L 以下の場合，1 mg の AgI 沈澱を得るには 5.4 L

以上の容量が必要であり，試料量が足りたとしても作業が

大変になる．このような場合は数百 mL の濾過試料に，
129I/127I 比が既知のヨウ素含有水溶液（例えばヨウ素濃度 = 

1,000 mg/Lを 0.5 mL）を担体として添加・均質化し（担体

添加同位体希釈法：2.4 節），1 mg 程度の AgI 沈澱が得られ

るようにしてから有機溶媒抽出（2.5 節）を行う [11,35]． 

 

2.2 土壌・有機物試料 

Schnetger and Muramatsu (1996)は地質・生物試料中のハロ

ゲン（ヨウ素，臭素，塩素，フッ素）を ICP-MS やイオン

クロマトグラフィーで測定するための前処理法（ハロゲン

抽出法）として，熱加水分解法（Pyrohydrolysis 法）を考案

 
 
Fig.2 Approximate 129I/127I ranges for several kinds of 

aqueous and soil samples affected or not by human 

nuclear activities (HNA) since 1945 (numbered as 1 to 

7), together with (i) an assumed 129I/127I value of Earth's 

surface environments before HNA (filled circle) and (ii) 
129I/127I values of four standard materials applicable for 

the AMS measurement (star, diamonds, and square) 

[20,48,54,63-65]. 

 
 

Fig.3 Combustion apparatus for iodine extraction from solid 

(powder) samples; this method has recently been 

applied to pretreatment of soil/organic powder samples 

for the AMS 129I/127I measurement. The figure is 

modified after [36,62]. 
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した（Fig. 3）[62]．Muramatsu and Wedepohl (1998)はこの手

法を，地殻主要部分を構成する約 300 個の岩石試料に適用

し，地球表層（海洋～地殻）のヨウ素の分布・循環を見積

もった [9]（Table 1 参照）．これ以降，特に土壌・有機物試

料の 129I/127I 比測定の前処理では専らこの熱加水分解法が

用いられている [36,56]．この手法では，細粒・粉末化した

土壌・有機物試料（0.1〜1 g 程度）を等量の五酸化バナジ

ウム（V2O5）と混合して細長い試料皿（セラミック製）に

入れ，これを石英管に入れて密閉し，その中へ酸素と水蒸

気の混合ガス（60〜80 ℃）を低流速で導入しながら電気炉

で 1,000 ℃に加熱する．この試料皿の後方には細長い白金

線を巻いた石英ウールを充填する．この白金線は有機物を

分解する触媒として働き，石英ウールは試料皿から粉末が

後方へ飛散するのを防ぐ役割がある．この一連の手順によ

り，粉末試料からヨウ素が揮発し，混合ガス流となって石

英管から排出され，吸収瓶の中で捕集される．吸収瓶には

TMAH と亜硫酸ナトリウム（Na2SO3）の水溶液が入ってお

り，後者の還元作用によってヨウ素ガス（I2）は I−となって

水溶液中で安定的に捕集される．続いて，吸収瓶の水溶液

から少量を分取・希釈してヨウ素（127I）濃度を ICP-MS で

測定し（内標準補正元素は 2.1 節で既述），水溶液中のヨウ

素量が少ない場合は，129I/127I 比が既知のヨウ素含有水溶液

を担体として添加・均質化し（担体添加同位体希釈法：2.4

節），最終的に 1 mg 程度の AgI 沈澱が得られるようにした

後で有機溶媒抽出（2.5 節）を行う． 

 

2.3 炭酸塩試料 

石灰岩，大理石，貝殻やサンゴ骨格といった天然炭酸塩

試料に対してヨウ素抽出・濃度測定を行う場合，2.2 節で述

べた熱加水分解法（Pyrohydrolysis 法）[9]が適用できるが

（Table 1），近年ではリン酸（22〜26 w/w % H3PO4）に試料

を溶解する方法も確立されている [51-54]．このリン酸溶解

法による前処理手順の一例を以下に述べる：(i) 12〜13 g の

試料を希塩酸（例えば 150 mL の 0.16 mol/L HCl）の中で超

音波洗浄し，試料表面の約 10 %（1.2 g）を溶解・除去する

ことにより，人為起源 129I 汚染の可能性を排除する；(ii) 試

料を純水で数回超音波洗浄し，クリーンベンチ内で常温乾

燥後，メノウ乳鉢で粉砕・均質化する；(iii) この粉末試料

から 10 g を分取し，純水で洗浄・遠心分離して上澄み液を

捨てる；(iv) 26 w/w % H3PO4を加えて試料を完全溶解し，

100 mL の溶解液とする；(v) 溶解液を 0.2～0.45 m のメン

ブレンフィルタ（耐酸性）で濾過する；(vi) 濾過溶液から

微少量（例えば 0.5 mL）を分取・希釈してヨウ素（127I）濃

度を ICP-MSで測定する（内標準補正元素は 2.1節で既述）；

(vii) 天然炭酸塩試料 10 g に含まれるヨウ素量は一般に数

十g 以下であり（Table 1 参照；[9,51-54]），これから得ら

れる AgI 沈澱は 0.1 mg 以下にしかならないので，濾過溶液

に，129I/127I 比が既知のヨウ素含有水溶液（例えばヨウ素濃

度 = 1,000 mg/L を 0.5 mL）を担体として添加・均質化し

（担体添加同位体希釈法：2.4 節），最終的に 1 mg 程度の

AgI 沈澱が得られるようにした後で有機溶媒抽出（2.5 節）

を行う． 

 

2.4 担体添加同位体希釈法 

既述のように，AMS による 129I/127I 比測定をするために

は，試料からヨウ素を抽出して最終的に 1 mg程度の AgI沈

澱（乾燥粉末）を得るのが理想的である．一方，試料量が

少ない場合や，試料のヨウ素濃度が低い場合は，極微量の

AgI 沈澱（例えば< 0.1 mg の乾燥粉末）しか得られないこ

とがある．このような場合，(i) 静電気による飛散・付着な

どで沈澱の回収が困難になる，(ii) 前処理環境からの 129I汚

染を受けやすくなる，(iii) AMS 測定時に十分な 129I 計数が

得られない可能性があるなどの弊害が生じる．これらを回

避するため，予め試料溶液に，129I/127I 比が既知のヨウ素含

有水溶液を適量添加することで AgI沈澱量を増やす手法を

担体添加同位体希釈法という．この「129I/127I 比が既知のヨ

ウ素含有水溶液」（すなわちヨウ素担体水溶液）の調製手順

の一例を以下に示す：(i) 米国 Woodward Iodine 社製のヨウ

素結晶（Woodward Old Iodine [WOI]：129I/127I 比 = 1.5×10−14 

[63]；Fig. 2 参照）をスライドガラス上に 100 mg 秤量し；

(ii) これを即座に 100 mL の 1 % Na2SO3水溶液に入れて密

閉・溶解するとヨウ素濃度が 1,000 mg/L の担体水溶液が得

られる（ヨウ素は I−として溶存）． 

試料溶液の容量，ヨウ素濃度，129I/127I 比をそれぞれ VS，

CS，RSとし，添加するヨウ素担体水溶液の容量，ヨウ素濃

度，129I/127I 比をそれぞれ VC，CC，RCとして，最終的に得

られる AgI 沈澱の 129I/127I 比を RM とすれば次式が成り立

つ． 

 

𝑅𝑀 =
𝑉𝑆 ∙ 𝐶𝑆 ∙ 𝑅𝑆 + 𝑉𝐶 ∙ 𝐶𝐶 ∙ 𝑅𝐶

𝑉𝑆 ∙ 𝐶𝑆 + 𝑉𝐶 ∙ 𝐶𝐶
        （式 1） 

 

右辺において RS以外は全て既知であり（CSは ICP-MS で測

定；ヨウ素担体に WOI を用いた場合は RC = 1.5×10−14），

左辺の RMには AMS 測定値を代入できるので RSが計算で

きる．実際には，試料前処理過程で発生する 129I バックグ

ラウンド汚染が RM 測定値に影響するので，これを補正し

た上で RSを計算する必要がある（2.5 節の操作ブランク補

正を参照）．なお，添加するヨウ素担体の 129I/127I 比（RC）

と量（VC・CC）は，試料の 129I/127I 比（RS）の予想範囲およ

びヨウ素量（VS・CS）を考慮して適切に選択・調整する必

要がある． 

 

2.5 有機溶媒抽出・ヨウ化銀沈澱調製・操作ブランク補正 

上述の前処理（2.1 節～2.3 節）で得られた試料溶液から

のヨウ素の有機溶媒抽出を簡潔に述べると次のようにな

る：まず試料溶液中のヨウ素を全て I−にして，次にこれを

I2 にして有機溶媒へ移し，最後に再び I−に戻して有機溶媒

から純水に移す．使用する有機溶媒は I2（無極性分子）と

親和する四塩化炭素（CCl4），ヘキサン（C6H14），クロロホ

ルム（CHCl3）といった無極性または微極性の溶媒である．

抽出手順の一例を詳述すると次のようになる：(i) 分液漏斗

に試料溶液とヘキサンを入れる（前者は下層，後者は上層

になる）；(ii) 試料溶液に I−と IO3
−が共存している場合また

はその可能性がある場合，Na2SO3水溶液を添加して分液漏

斗を振盪する（IO3
−は全て I−に還元される）；(iii) 少量の濃
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塩酸（HCl）を添加して試料溶液を酸性にした後，亜硝酸ナ

トリウム（NaNO2）水溶液を添加して分液漏斗を振盪する

（試料溶液中で 2I− → I2となって上層のヘキサンに移る；

ヘキサンは濃い赤紫に呈色する）；(iv) 試料溶液（下層）を

別容器に移した後，呈色ヘキサンを別の分液漏斗に移す；

(v) 試料溶液を別容器から元の分液漏斗に戻し，これに再

びヘキサンと NaNO2水溶液を加えて振盪する（大抵の場合，

試料溶液に微量の I−が残っているので，これが上層のヘキ

サンに移って淡い赤紫に呈色する）；(vi) 試料溶液（下層）

を捨てて，呈色ヘキサンを別の分液漏斗（濃い赤紫の呈色

ヘキサンが入っている）に追加する；(vii) 呈色ヘキサンが

入っている分液漏斗に純水を加え，さらに Na2SO3 水溶液

を添加して振盪する（I2は 2I−になり，上層のヘキサンから

下層の純水＋Na2SO3水溶液に移る；ヘキサンは消色する）；

(viii) 純水＋Na2SO3 水溶液（下層）を着色遠沈管に移して

密閉・冷蔵保管し，消色ヘキサンは捨てる．この一連の手

順により，試料溶液のヨウ素が「純水＋Na2SO3水溶液」に

抽出される．上の手順で用いた Na2SO3水溶液（還元剤）は

亜硫酸水素ナトリウム（NaHSO3）やアスコルビン酸

（C6H8O6）の水溶液で代用することも可能である． 

次に，上のような手順で得られたヨウ素抽出水溶液から

AgI 沈澱を調製するのだが，その前に，この水溶液を得る

際に添加した還元剤の陰イオン（上の場合は SO3
2−）を除去

しなければならない．これを怠ると，大量の不純物を伴う

AgI 沈澱ができてしまい（上の場合は不純物として亜硫酸

銀 Ag2SO3 が生じる），AMS 測定に悪影響を及ぼすと考え

られる．AgI と共沈する不純物を溶解・除去する方法もあ

るが，ここでは説明を省く．ヨウ素抽出水溶液から SO3
2−を

除去するには，この溶液をテフロンビーカーに移し，クリ

ーンチャンバー内で 60～80 ℃で一定時間加熱すればよい．

続いてこの溶液を着色遠沈管に戻し，これに硝酸銀

（AgNO3）水溶液を添加すれば高純度 AgI沈澱が得られる．

この沈澱を遠心分離して上澄み液を捨てた後，純水を加え

て沈澱を洗浄し，再度遠心分離して上澄み液を捨てる．最

後に着色遠沈管内の AgI 沈澱を凍結乾燥し，密閉・冷蔵保

管する． 

上述（2.1 節～2.3 節）の各種試料の前処理→有機溶媒抽

出→AgI 沈殿調製の操作において，実験室・器具・試薬由

来の極微量 129I によって試料は多少汚染される（バックグ

ラウンド汚染）．したがって，試料の 129I/127I 比測定の正確

性を確保するためには，このバックグラウンド汚染を評価

し，試料測定値を補正する必要がある．そこで，129I/127I 比

が既知で非常に低い（10−14レベル）ヨウ素含有物質だけを

用いて前処理→有機溶媒抽出→AgI 沈澱調製（1 mg 程度）

を行い，すなわち「操作ブランク試料」を調製し，これを

「実試料」とともに AMS で測定してバックグラウンド汚

染を評価し，さらに実試料の 129I/127I 比測定値を補正する．

操作ブランク試料調製は，実試料調製と同一の実験環境・

器具・試薬で行う必要がある．そして，操作ブランク試料

調製でよく用いられるヨウ素含有物質はWOI（上記：129I/127I

比 = 1.5×10−14）である．例えば，ある容量の天然水試料か

ら 1 mg 程度の AgI 沈殿を調製して 129I/127I 比を測定する場

合，これに対応する操作ブランク試料の調製手順として相

応しいのは，(i) 純水に WOI ヨウ素担体水溶液を適量添加

し，その容量およびヨウ素濃度を天然水試料と同等にして

（2.1 節および 2.4 節参照），(ii) 0.2～0.45 m のメンブレン

フィルタで濾過し（2.1 節参照），(iii) 有機溶媒抽出→AgI 沈

澱調製を天然水試料と同じ手順で同時に行うことである．

得られた操作ブランク試料の 129I/127I 比の AMS 測定値を

RBLM とし，これに用いたヨウ素含有物質の 129I/127I 比（既

知）を RBLとすれば，バックグラウンド汚染 RBKGは次式で

評価できる． 

 

𝑅𝐵𝐾𝐺 = 𝑅𝐵𝐿𝑀 − 𝑅𝐵𝐿            （式 2） 

 

このバックグラウンド汚染が実試料の 129I/127I 比測定値に

及んでいるはずなので，式 1 の RMを(RM − RBKG)に置き換え

れば，そこで計算される実試料の 129I/127I 比（RS）はバック

グラウンド汚染を補正した値になる．なお，担体添加同位

体希釈法を適用していない場合は(RM − RBKG) = RSである． 

 

3 加速器質量分析装置（AMS）による 129I/127I 比測定 

 

AMS による 129I/127I 比測定で用いられる標準試料（AgI）

は研究施設によって異なる上，測定試料の 129I/127I 比の予想

値に応じて変えなければならないことがある．例えば，日

本原子力研究開発機構・東濃地科学センター・加速器質量

分析装置（ JAEA-AMS-TONO）では JAEA-MUTSU#2−3

（129I/127I = [3.245 ± 0.026]×10−11）という標準試料が，東京

大学タンデム加速器研究施設（MALT）では S-Purdue 

Z94−0597（129I/127I = 8.378×10−12）および S-Purdue Z94−0596

（129I/127I  = 6.3565×10−11；現在は 6.540×10−11 に改訂）と

いう標準試料が用いられている [63-65]．このような標準試

料を用いて，2.5 節で調製した実試料および操作ブランク試

料（AgI 沈澱）の 129I/127I 比を測定するのだが，その手順の

一例は次のようになる：(i) 標準試料，実試料，操作ブラン

ク試料の各々に対して，高純度ニオブ（Nb）粉末を加えて

混合・均質化する（AgI：Nb の混合重量比は 1：4～5 とす

る；実試料と操作ブランク試料の場合，着色遠沈管内の AgI

沈澱が 1 mg 程度であれば，その遠沈管に 4～5 mg の Nb 粉

末を加えてスパチュラで混合・均質化する）；(ii) 各々の混

合物試料を個別にカソード（アルミニウム製または銅製の

凸字状円筒体：高さ 7 mm，外径 3 mmおよび 5 mm）の貫

通穴（内径 1 mm，長さ 5 mm）に圧入・充填する；(iii) こ

れらのカソードをホイール（アルミニウム製円盤面の外縁

沿いに等間隔配列した穴）に装填する；(iv) このホイール

を AMS の固体試料用・負イオン源に装填し，高真空にし

た後，セシウムイオン（Cs+）を個々のカソードの試料表面

に逐次，加速・衝突させて I−を引き出し，これをタンデム

加速器質量分析部に導入して 127I と 129I を測定する；(v) 標

準試料の計数・信号強度から測定系の規格化定数が決まり，

これをもとに実試料および操作ブランク試料の測定値が得

られる．操作ブランク試料の 129I/127I 比測定値（RBLM）を式

2 に代入してバックグラウンド汚染 RBKGを計算し，これを

実試料の 129I/127I 比測定値（RM）から減ずる（RM − RBKG）．

担体添加同位体希釈法を適用している場合，式 1 の左辺を
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(RM − RBKG)に置き換えれば実試料の 129I/127I 比（RS）が計算

できるが，適用していない場合は(RM − RBKG) = RSとなる． 

実試料の 129I/127I 比（RS）の誤差については，RSの計算で

用いた各値に伴う誤差を全て伝播させて求める．担体添加

同位体希釈法を適用した場合（式 1 および式 2），機器測定

値である RM，RBLM，CSには明確な誤差が伴う一方，その他

の値に伴う誤差のほとんどは，前処理操作を適切かつ厳密

に行えば，無視できる程度まで小さくなる．担体添加とバ

ックグラウンド汚染評価に WOI を用いる場合，RC = RBL = 

1.5×10−14であるが，この値には±0.4×10−14程の変動が伴

う可能性があるので（ロット間の不均質性に起因すると思

われる），これも RS の誤差計算に使うべきかもしれない．

この WOI の 129I/127I 比：1.5×10−14 は，MALT において S-

Purdue Z94−0597 を用いて得られた値である [63]．また，

MALT での 129I/127I 比測定において，JAEA-MUTSU#2−3（n 

= 3）を S-Purdue Z94−0597 を用いて測定した結果，

[3.276 ± 0.030]×10−11という値が得られたが，これと上記公

称値（[3.245 ± 0.026]×10−11）の間に有意差はない [66]． 

 

4 日本国内の地下流体の 129I/127I 比データとその解釈 

 

 これまでに北海道から沖縄に至る日本国内の様々な場所

で，深部地下水・温泉水，鹹水が採取され，ヨウ素濃度お

よび 129I/127I 比が測定されている．これらのデータのほぼ全

てを 1つの図にプロットしたのが Fig. 4である [8,20,29-35]

（便宜上，千葉県，宮崎県，長野県のデータのみ色付きに

してある）．この図のように，縦軸に 129I/127I 比，横軸にヨ

ウ素濃度の逆数（1/127I）をとり，両軸ともに常用対数で表

現するのが慣例になっている．これを見ると，ヨウ素濃度

は約 0.05～200 ppm，129I/127I 比は約[0.03～6.0]×10−12 の範

囲内にある．データ総数は 222 個であるが，地域別の内訳

は，北海道：35，秋田県：10，新潟県：42，福島県：8，茨

城県：5，埼玉県：2，千葉県：43，東京都：4，長野県：8，

静岡県：1，和歌山県：3，兵庫県：10，香川県：1，広島県：

7，島根県：3，大分県：12，宮崎県：24，鹿児島県：1，沖

縄県：3 である．北海道，秋田県，新潟県，千葉県，宮崎県

のデータ数が比較的多い理由は，これらの地域の沿岸部に

水溶性ガス田や油田が存在しており，これらと共存する鹹

 

Fig.4 129I/127I vs. 1/127I plot of deep groundwaters (including brines associated with oil and natural-gas fields) and hot/cold 

spring waters collected from various regions in Japan. The plotted data are derived from [8,20,29-35]. Vertical error bars 

for the 129I/127I data represent 1 . Right-side vertically-long gray ellipse indicates a possible compositional range of pre-

anthropogenic seawater. Two gray areas stretching to the upper-right direction indicate mixing zones of the groundwater 

composition of (127I, 129I/127I) = (100 ppm, 0.15 x 10−12), representative of the most frequent data of Chiba and Miyazaki 

prefectures, with anthropogenic meteoric water of (127I, 129I/127I) = (0.001–0.02 ppm, 10−8) (left) and anthropogenic 

seawater of (127I, 129I/127I) = (0.04–0.06 ppm, 10−11–10−10) (right). Data of Nagano prefecture have relatively lower 129I/127I 

ratios. The four lowest 129I/127I ratios are of hot-spring waters collected from Simukappu and Yubari in Hokkaido, 

Matsushiro in Nagano prefecture, and Tsuwano in Shimane prefecture. Green lines drawn in the mixing zones represent 

effects of fractional contamination (0.1–10 %) of the anthropogenic waters on the groundwater composition 

representative of Chiba and Miyazaki prefectures. Horizontal dashed line denotes an assumed 129I/127I ratio of pre-

anthropogenic Earth's surface environments (1.5 x 10−12) [48]. Linear least-squares regressions are drawn for (i) all the 

data points and (ii) those of 129I/127I ratio < 1.5 x 10−12; both regression lines are statistically clearly significant (p << 

0.0001). Applying the radioactive decay formula to the 129I/127I data of < 1.5 x 10−12, under the assumption of the initial 
129I/127I ratio = 1.5 x 10−12 [48], gives their apparent ages expressed in Ma, as shown in the right vertical axis. 
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水（ヨウ素が高濃度で溶解している）について詳細な調査

が実施されたことによる． 

 

4.1 人類核活動等による汚染および 129I/127I端成分の推定 

Fig. 4 に示したデータ 222 個のうち，21 個は 129I/127I 比が

1.5×10−12（図中の水平破線）よりも大きく，この数値は

Moran et al. (1998)が南北アメリカ大陸沿岸域の海底堆積物

の分析結果をもとに提唱した「人類核活動前の地球表層環

境の 129I/127I 比の準永続的な平衡推定値」である [48]．ただ

し，この平衡推定値はある程度の変動性（[0.5～3.0]×10−12：

1.3 節参照）を伴う可能性がある（図中右端の灰色楕円は海

水での変動性を示す）．この平衡推定値（1.5×10−12）が正し

いと仮定すると，これら 21 個のデータは，人類核活動で放

出された 129I が試料に混入した可能性が高いことを示して

いる．Fig. 4 において 129I/127I比と 1/127Iの相関を調べると，

これら 21 個のデータを省いても，全データを用いても，両

者の間には明瞭な正相関がある（p << 0.0001；129I/127I 比と

ヨウ素濃度の間では負相関になる）．すなわち，ヨウ素濃度

が高く（低く）なるほど 129I/127I 比が低く（高く）なる傾向

が明瞭である．この傾向が現れる一因として考えられるの

は，地下流体が人類核活動後の海水や天水の影響（汚染）

を受けている可能性である．Fig. 4 において，（ヨウ素濃度, 

129I/127I 比）=（100 ppm, 0.15×10−12）付近にデータが最も集

中しているが，これらのほぼ全ては千葉県と宮崎県の水溶

性ガス田の鹹水のデータであり，さらに，両県のデータ範

囲でヨウ素濃度が最大値付近かつ 129I/127I 比が最小値付近

に相当する．そこで，（ヨウ素濃度, 129I/127I 比）=（100 ppm, 

0.15×10−12）を両県の地下流体の端成分と推定し，これが

人類核活動後の海水または天水で汚染された場合の影響を

見積もった結果も Fig. 4 に示す（右上方向に伸びる 2 つの

灰色領域と緑線）．ここでは，人類核活動後の海水と天水の

（ヨウ素濃度, 129I/127I 比）をそれぞれ（0.04～0.06 ppm, 10−11

～10−10）と（0.001～0.02 ppm, 10−8）とした（1.3 節と Table 

1 を参照）．天水の場合は 0.1 %の量的混合（汚染）が起き

ただけで 129I/127I比は 1.0×10−11まで上昇してしまう．一方，

海水の場合は 10 %の量的混合（汚染）が起きると 129I/127I

比は 1.0×10−12～1.0×10−11 まで上昇する．2 つの灰色領域

に挟まれた細長い領域は，海水と天水の両方の影響を受け

た場合と解釈できる．千葉県と宮崎県のデータに関して，

ヨウ素濃度が 100 ppm未満のデータの大部分はこれらの灰

色領域または中間領域の中にある．すなわち，地下流体の

端成分（推定）付近を除くデータの大部分は人為起源の汚

染で説明することができる．北海道，秋田県，新潟県のデ

ータに関しても，Fig. 4 では明示していないが，上述のよう

な端成分（ヨウ素濃度が最大値付近かつ 129I/127I 比が最小値

付近にデータが収斂する箇所）を設定することができ，端

成分付近を除くデータの大部分は人為起源の汚染で説明す

ることができる（端成分と人類核活動後の海水・天水との

混合を示す領域は，千葉県・宮崎県の場合と大体同じにな

る；すなわち，右上方向に伸びる 2 つの領域）．日本国内の

ガス田・油田（北海道，秋田県，新潟県，千葉県，宮崎県

など）は沿岸付近に分布しており，これに付随する地下流

体（鹹水）は多少なりとも人類核活動後の海水の影響を受

けている可能性がある．上述のように，人類核活動後の天

水については 0.1 %の混入でも地下流体の 129I/127I 比に致命

的な影響を及ぼすが，この微少な汚染を判別するのは非常

に難しいかもしれない．地下流体に対する人類核活動後の

海水・天水の汚染の有無を評価するにはトリチウム（3H：

半減期 12.32 年）の分析が有効かもしれない [8,33]． 

人類核活動前の海水・天水が混入した場合でも，地下流

体の 129I/127I 比およびヨウ素濃度は有意な影響を受ける．

Fig. 4 の右端の灰色楕円は，人類核活動前の海水 129I/127I 比

–1/127I 組成の変動可能性領域を示すが，この楕円と地下流

体の端成分を結んだ領域が両者の混合による組成変化を表

す．このような混合現象の一例としては，(i) ある地質時代

にヨウ素に富んだ海洋堆積物が地下環境へ隔離され，(ii) 

生じた地下流体（隔離された堆積物と共存）が閉鎖系を一

定期間保持した結果（例えば 3～4 千万年），その 129I/127I 比

が放射壊変で顕著に減少した後，(iii) この閉鎖系が何らか

の地殻変動で破壊され，人類核活動前の海水の混入によっ

て汚染された場合，(iv) この地下流体の 129I/127I 比–1/127I 組

成は(ii)の組成から上記混合領域へ変化することになる（同

様の閉鎖系が複数存在した場合，汚染の度合いに応じて混

合領域内で分散する）．もし海水の 129I/127I 比が不変または

ほぼ一定であったなら，この混合領域も Fig. 4 では右肩上

がりになる．以上のことを総合すると，Fig. 4 の地下流体デ

ータ（129I/127I 比と 1/127I には明瞭な正相関がある）の多く

が，人類核活動前後の海水や天水による影響（汚染）を有

意に受けている可能性が高いと考えられる． 

長野県のデータ（松代温泉水：7 個，鹿塩温泉水：1 個）

は他の大多数のデータと比べて明らかに 129I/127I 比が低く，

ヨウ素濃度も低め（0.5～10 ppm 程度）であることから（Fig. 

4），ガス田・油田に伴う鹹水とは全く別の起源・成因を持

つ地下流体であると思われる．また，海岸からの距離が 60

～70 km の山間部に位置しているため（標高は松代温泉が

350 m，鹿塩温泉が 750 m），少なくとも，人類核活動後の

海水による汚染はないと思われる．北海道のデータでも，

内陸の地下流体ほど 129I/127I 比が低くなる傾向が見られる．

Fig. 4 において 129I/127I 比が最も低い 4 つのデータのうち，

1 つは松代温泉水，2 つは北海道の占冠と夕張の温泉水（海

岸からそれぞれ約 50 km と約 70 km，標高はそれぞれ 400 

m と 270 m），残る 1 つは島根県の津和野の温泉水（海岸か

ら約 25 km；標高は 160 m）であるが，これらの起源・成因

は似ているかもしれない． 

Fig. 4 に示したデータから端成分領域が推定できるのは

北海道，秋田県，新潟県，千葉県，宮崎県に加えて，福島

県，茨城県，長野県，大分県である（Fig. 5）．なお，北海道

のデータにおいて，占冠と夕張のデータは例外的な 129I/127I

比–1/127I 組成を持つため，端成分推定には用いていない．

興味深いのは，千葉県，宮崎県，新潟県，秋田県の端成分

領域が近接・重複していることであり，これらは全て沿岸

域の天然ガス田・油田に付随する鹹水・温泉水のものであ

る．千葉県と宮崎県は前弧域，新潟県と秋田県は背弧域に

相当し，この前弧−背弧域間では地殻変動の機構・履歴がか

なり異なる．これら 4 県の端成分領域に対して，北海道と

長野県の端成分領域は有意に異なっており（より低い
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129I/127I 比），地下流体の起源・成因が異なることを示唆す

る．なお，Fig. 4 で示した通り，長野県のデータ数は 8 個で

あり収斂性が見られないことから，その推定端成分領域は

大きくなる（不確実性が大きい：Fig. 5）．福島県・茨城県

の端成分領域は，これら隣接 2 県の沿岸域（前弧域）の深

部地下水データに基づいており，これも上記 4 県の端成分

領域と有意に異なるが，129I/127I 比に関しては明確な差は見

られない．大分県の端成分領域は，他の地域の端成分領域

から明らかに離れており，ヨウ素濃度が低く，129I/127I 比が

高いことから，人為起源 129I の影響を示唆している．実際，

大分県のデータ（n = 12）の 3 分の 2 は 129I/127I 比が 1.5×

10−12より大きく，これ以外のデータ（n = 4）を用いて端成

分領域を推定したため，これにはかなりの不確実性が伴っ

ている． 

 

4.2 129I 年代の適用・問題点・解釈 

地下流体の 129I/127I 比と上述の 129I/127I 比平衡推定値（1.5

×10−12：放射年代における初期値に相当）から，放射壊変

の式（129I の壊変定数 = 4.41×10−8 yr−1）を用いて地下流体

の年代を計算することができる（Fig. 4 および Fig. 5 の右

軸）．しかしながら，この計算値が「実際の年代」と考える

のは短絡的である．その理由は次の 3 つである：(i) 元の流

体が地球表層環境から隔離されて以降，少なくともヨウ素

に関して閉鎖系が継続して維持されていたかどうかは不明

である；(ii) 129I/127I 比の平衡推定値（初期値）が場所・年代

を問わず 1.5×10−12 であったことには疑問の余地がある；

(iii) 地下流体およびこれと共存する地質中に存在するウラ

ンの自発核分裂で 129I が生成され（1.3 節参照），これが地

下流体の 129I/127I 比を上げる効果が補正されていない．これ

らの理由により，放射壊変式のみから計算される年代は「見

かけの年代」と呼ぶのが相応しいだろう．また，上記の初

期値が正しいと仮定した上で，(i)の閉鎖系が維持されずに

表層水の混入が起きる場合や(iii)の効果を補正しない場合，

計算される年代は「実際の年代」よりも若くなる．したが

って，一般的には「見かけの年代」よりも「最小年代」と

呼ばれることが多い．以下，特に断りのない限り，この最

小年代を単に「年代」あるいは「129I 年代」と表現する（Fig. 

4および Fig. 5の右軸に示した 129I年代は最小年代である）．

Fig. 4 において，129I/127I 比データの約 90 %は 1.5×10−12未

満であり，その最小値は 0.033×10−12（北海道・占冠の温泉

水）である．この最小値から年代を計算すると 86.5 Ma（Ma：

百万年）となるが，もし 129I/127I 比平衡推定値（初期値）が

[0.5～3.0]×10−12の範囲を持つ場合，計算される年代は 61.6 

Ma～102 Ma の範囲を持つ．上記(iii)の効果（ウラン自発核

分裂起源 129I の寄与）については，千葉県，新潟県，秋田

県の鹹水・温泉水に対して，40～50 Ma の年代範囲（Fig. 5

参照）で 5～10 Ma（補正すると古くなる）と見積もられる 

[29,31]．ここで付記すべきは 129I 年代の適用限界である．

閉鎖系が保たれていれば地下流体の 129I/127I 比は時間とと

もに減少してゆくが，ある時点において，流体の 129I 量の

うち，ウラン自発核分裂起源 129I が占める割合が過剰にな

る．この状態になると 129I 年代の適用は非常に難しい（年

代値の不確実性が非常に大きくなる）．また，試料の 129I/127I

比が AMS の検出限界（10−15：Fig. 2 参照）に近い場合も 129I

年代の適用は難しい．これらを鑑みて 129I 年代の適用限界

を見積もると大体 90～100 Ma までとなる [27-29,67]． 

地下流体の 129I 年代は，その流体を胚胎する地層・岩体

の形成年代よりも明らかに古いことが多く（例えば，千葉

県，宮崎県，新潟県，秋田県の鹹水，北海道・幌延の地下

水），その相対年代差は 20～50 Ma程度である [20,29-31,34]．

千葉県（南関東ガス田）の鹹水の 129I 年代は 44〜56 Ma（始

新世）であるが（Fig. 5）[20,29,32]，これを胚胎する上総層

群（海成堆積層）の形成年代は 2.4〜0.45 Ma（更新世）で

ある [68]．このような顕著な年代矛盾は，同位体や元素組

成に基づく年代測定の前提条件である「閉鎖系」が保たれ

  
Fig.5 Inferred 129I/127I−1/127I endmembers of deep 

groundwaters (including brines associated with oil 

and/or natural-gas fields) and hot/cold spring waters 

collected from several regions in Japan, shown as 

colored ellipses/circles [8,20,29-34]. Upper-right 

vertically-long gray ellipse indicates a possible 

compositional range of pre-anthropogenic seawater. 

Horizontal dashed line denotes an assumed 129I/127I 

ratio of pre-anthropogenic Earth's surface 

environments (1.5 x 10−12) [48]. As indicated in the right 

vertical axis, the 129I/127I ratio is converted to apparent 

age (expressed in Ma) using the radioactive decay 

formula of 129I, under the assumption of the initial 
129I/127I ratio = 1.5 x 10−12 [48]. The dashed-line ellipses 

of Oita and Nagano prefectures may not correctly 

represent their endmembers, because two thirds of the 

Oita data points are > 1.5 x 10−12 and thus excluded 

from consideration, with the remaining data points 

adopted (n = 4) being scattered, and because the 

Nagano data points (n = 8) are also scattered. As 

indicated in purple circles, the endmembers for Chiba, 

Miyazaki, Niigata and Akita prefectures are similar; 

interestingly, all these endmembers correspond to 

brines associated with coastal oil and/or natural-gas 

fields, and these prefectures are far distant from each 

other, except for adjacent Niigata and Akita prefectures 

located on the back-arc side of Japan; in contrast, 

Chiba and Miyazaki prefectures are on the fore-arc 

side. The Hokkaido endmember lies in the mixing zone 

between the Nagano and Chiba/Miyazaki endmembers, 

drawn as green lines. The two data points of Yubari and 

Simukappu hot springs in Hokkaido are outliers from 

its regional endmember. 
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なかったことを示唆している．この年代矛盾の説明を試み

るとき，地下流体年代を若返らせる表層水混入やウラン自

発核分裂の影響はその主要因とはなり得ない．一方，最も

合理的な説明は地下流体の上方移動である．例えば Fig. 1

で示すように，ヨウ素・有機物濃度の高い海底堆積物が海

洋地殻（プレート）とともに大陸地殻に沈み込むとき，こ

の堆積物の一部（上層）は付加体になり，残りの一部（下

層）は大陸下に沈み込むと考えられる．後者の沈み込みに

ついては，上部マントルに達する場合とそうでない場合が

考えられる．両者において有機物の嫌気的分解が進むと，

炭化水素と鹹水（高ヨウ素濃度）の混合流体が生成し，そ

れ自身の浮力で上昇して，より若い年代の地層・岩体（例

えば付加体の上に形成された浅海堆積層）まで到達した結

果，水溶性ガス田・油田を伴う鹹水になるという過程が考

えられる [20,29-31]．この場合，上昇流体の起源は付加体

と，沈み込む堆積物の 2 つであり，両者からの流体が混合

する可能性もある．さらに，上昇に要した時間や，上昇経

路でのヨウ素混入（例えばウラン自発核分裂起源 129I の混

入）も 129I 年代に影響する．この流体上昇の経路になりや

すい地質構造としては断層面や層理面が考えられる．千葉

県（南関東ガス田）の直下ではフィリピン海スラブ（～50 

Ma [69]）と太平洋スラブ（～130 Ma [70]）が沈み込んでお

り（前者が後者の直上にある），宮崎県沿岸の直下ではフィ

リピン海スラブ（25～30 Ma [71]）が沈み込んでおり，福島

県・茨城県沿岸の直下にはマントルウェッジがあって，そ

の下で太平洋スラブ（～130 Ma [70]）が沈み込んでいる 

[72-77]．このようなスラブ/マントル構成・年代の地域間の

違いや上述の不確定要因にも関わらず，千葉県，宮崎県，

福島県，茨城県の地下流体の 129I 年代はよく似ている（44

～48 Ma で相互に重なる：Fig. 5）．さらに，上述の説明（前

弧側での地下流体の上昇機構：Fig. 1）が適用できない背弧

側の新潟県・秋田県の地下流体の 129I 年代（40～55 Ma：Fig. 

5）が前弧側のものとほぼ同じである．これらの事実を「相

異なる現象の結果が偶然一致している」と考えることもで

きるが，何か共通の原因があると考える方が合理的に思え

る．Muramatsu et al. (2001)は千葉県（南関東ガス田）の鹹水

の 129I 年代が 50～55 Ma であることを示し，これが(i) 米国

南部沿岸域の油田に伴う鹹水や(ii) 米国南東部沖 Blake 

Ridge のメタンハイドレート含有堆積物の間隙水の 129I 年

代（45～55 Ma）[78,79]と大体同じであることを示し，これ

らの結果は全て暁新世-始新世温暖化極大期と関連してい

るのではないかと推測した [29]．暁新世-始新世温暖化極大

期とは，約 55.5 Ma に莫大な量の炭素が海洋・大気へ数千

年～2 万年間にわたって放出された結果，全球規模で著し

い温暖化（5～8 ℃上昇）および一次生産が数万年間続いた

現象であり，その発生から終息には約 20 万年かかったと

推定されている（放出総炭素量は[4～12]×1015 kg と見積も

られており，これは現代大気の総炭素量 0.8×1015 kg の 5〜

15 倍，現代海洋の総炭素量 38×1015 kg の約 11～32 %に相

当する）[80-83]．また，上記の米国の鹹水・間隙水の 129I 年

代は，それらを胚胎する堆積物の年代よりも概して 25～50 

Ma 程度古く（原因は地下流体の上昇と推定された）[78,79]，

日本の地下流体の結果（上述）と符合している．以上の知

見を総合すると，千葉県，宮崎県，新潟県，秋田県，福島

県，茨城県の地下流体の 129I 年代は全て，暁新世-始新世温

暖化極大期の影響を顕著に受けているとは考えられないだ

ろうか．すなわち，この温暖化極大期（約 55.5 Ma）で生じ

た莫大な量の有機物がヨウ素とともに世界中の海底堆積層

や付加体に貯留され，これらの貯留体（炭化水素やヨウ素

濃度の高い鹹水を含む大規模岩体）が日本列島（約 20 Ma

以降にユーラシア大陸から分離・形成）の一部を構成して

いて，上記 6 県の地下流体の 129I/127I 比に顕著な影響を及ぼ

しているという仮説である．換言すると，暁新世-始新世温

暖化極大期（約 55.5 Ma）を起源とするヨウ素の大規模貯留

層が，ユーラシア大陸東縁の地殻変動を経て日本列島の一

部を形成し（深部基盤岩を含み，前弧域・背弧域に関係な

く分布して），現在の日本の地下流体の 129I/127I 比に大きく

影響しているという仮説である．千葉県と宮崎県の鹹水試

料採取地の地下または周辺には四万十帯（約 65～24 Ma）

が存在しており（千葉県は嶺岡層群，宮崎県は日向亜層群 

[84,85]），この仮説の裏付けになりうる．また，福島県と茨

城県の地下水試料採取地周辺（沿岸部）からその沖合にか

けては，上部白亜系～古第三系～新第三系～第四系の常磐

沖堆積盆地（厚さ約 2,000～5,000 m）が存在しており，こ

れは暁新統・始新統を含んでいると推測される [86]．一方，

新潟県と秋田県の鹹水・温泉水試料採取地周辺では，暁新

統・始新統を含む付加体や堆積層は見つかっていない（新

潟県や秋田県には，約 24～15 Ma に起きた日本海背弧拡大

に伴う火山活動起源のグリーンタフと呼ばれる緑色凝灰岩

が厚く堆積している）．ところで，上述の仮説には次のよう

な考察を追加する必要がある．暁新世-始新世温暖化極大期

の原因となった莫大な放出炭素の起源についてはいくつか

の仮説が提唱されており，それらのうち「海底堆積物起源

説（メタンハイドレート融解や有機物熱分解）」が比較的有

力であるが [80,81,87-89]，この場合，炭素とともにヨウ素

（その 129I/127I 比は表層環境よりも低い）が大量放出された

はずであり，これによって当時の海洋・大気のヨウ素濃度

が顕著に上昇した一方で 129I/127I 比は顕著に低下した可能

性がある．これを考慮し，Fig. 5 において 129I 年代が 55.5 

Ma である地下流体（129I/127I = 1.30×10−13）に対して，129I/127I

比の初期値として 1.5×10−12 ではなく[0.75～1.0]×10−12 を

適用すると 129I 年代は 39.8～46.3 Ma となる．この場合で

も，上記 6 県の地下流体の 129I 年代との明確な違いは生じ

ない． 

北海道と長野県の地下流体の 129I 年代（前者は 58～75 

Ma；後者は大体 58～85 Ma：Fig. 5）については，上記の仮

説は適用できないと思われる．北海道と長野県の直下には

スラブではなくマントルが存在している [73-77]．よって次

のような解釈はできないだろうか（Fig. 1）：(i) 上部マント

ルでスラブ（玄武岩質でヨウ素濃度は低い：Table 1）の脱

水が起こり，(ii) これがマントル内の水と混合した結果，ヨ

ウ素濃度および 129I/127I 比が低い水が生じ，(iii) これが大陸

地殻内を上昇して地下流体となる．この解釈は長野県のデ

ータには適合するが，北海道のデータ（ヨウ素濃度が長野

県の数倍～数十倍であり，秋田県・新潟県・千葉県・宮崎

県に近い）には上手く適合しないように見える．北海道の
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地下流体の場合，マントル起源の水と大陸地殻内に貯留さ

れていた水が混合している可能性がある（Fig. 1）．Fig. 5 に

おいて北海道の端成分領域は，長野県の端成分領域と千葉

県・宮崎県の端成分領域の混合帯に位置する（図中の緑線

参照；前者と後者の大体の混合割合はそれぞれ 80～70 %と

20～30 %である）．よって，暁新世-始新世温暖化極大期を

起源とするヨウ素貯留体が北海道の地下にも分布している

かもしれない．北海道には暁新統・始新統を含む古第三系

海成堆積層が広範囲に散在しており（道西部の渡島帯を除

く）[90-92]，前述の可能性と矛盾しない．ここで付言すべ

きは，本稿で示した北海道の地下流体ヨウ素データ（計 35

個）の試料採取地点は 28 か所であり，このうち 22 か所は

道央（空知-エゾ帯：16 と礼文-樺戸帯：6），残りの 6 か所

は道東（根室帯：2 と常呂帯：1）と道西（渡島帯：3）であ

る．データ数の内訳は，空知-エゾ帯：23，礼文-樺戸帯：6，

根室帯：2，常呂帯：1，渡島帯：3 である．よって北海道の

端成分領域は，空知-エゾ帯の地下流体組成を強く反映して

いる可能性がある．北海道の地下流体 129I 年代（58～75 Ma）

に関するもう 1 つの解釈は，約 90 Ma 頃（後期白亜紀）に

地球規模で起きた海洋無酸素事変（セノマニアン-チューロ

ニアン無酸素事変）[93,94]で生じた有機物・ヨウ素に富む

海底堆積物を起源とする流体が地下に貯留されていて，こ

れが影響している可能性である．北海道の端成分領域から

外れている占冠と夕張（ともに空知-エゾ帯）の温泉水の年

代（それぞれ 86.5 Ma と 80.0 Ma：Fig. 5）は特にこの無酸

素事変の年代に近い．この事変の原因については様々な説

が提唱されているが，現象としては，海洋全体が著しい貧

酸素状態になり，海洋底ではほぼ無酸素になった結果，有

機物（植物プランクトン遺骸など）が未分解のまま堆積す

る状況が数十万年続いたことがわかっている [95]．すなわ

ち，この事変によって海洋植物体起源の有機物・ヨウ素が

大量に堆積し，その後のヨウ素貯留については，暁新世-始

新世温暖化極大期の場合と同様の過程が想定できる．北海

道には後期白亜紀の海成堆積層も広く分布しており（例え

ば空知-エゾ帯に分布する蝦夷層群は前弧海盆堆積層であ

り，その年代は前期白亜紀 [約 120 Ma]～古第三紀暁新世 

[約 60 Ma]）[91,96]，本解釈と矛盾しない． 

 

5 地質環境長期安定性評価に向けて 

 

4 章では日本国内の地下流体に関して，既報研究のヨウ

素分析データ（129I/127I 比–1/127I 組成）を統合し，そこから

得られる解釈をいくつか提示した．しかしながら，これら

の解釈には大きな不確実性が伴っており，その主な原因は

次の 2 つが充分でないことによる：(i) 地球表層での 129I に

関する知見（例えば 129I/127I 比の平衡推定値の信頼性）およ

び(ii) 地下流体の起源・挙動に関する知見．上述の国内地下

流体研究の多くでは，ヨウ素を含む様々な元素の濃度・同

位体分析が実施されており，これらのデータを相補的・総

合的に考察することによって地下流体の起源・挙動に関す

る情報・知見が蓄積されつつある．一方で，国内地下流体

の 129I/127I 比–1/127I データは地域的にかなり偏っている．す

なわち，天然ガス田・油田が存在する地域（例えば千葉県，

宮崎県，新潟県）の鹹水や温泉水はヨウ素濃度が高く，か

なり多くの 129I/127I 比–1/127I データが得られているが（Fig. 

4 と Fig. 5 を参照），それ以外の多くの地域ではデータ数は

非常に少ない（例えば温泉が多数存在する青森県，山形県，

岐阜県のデータはほとんど得られていないようである）．今

後の国内地下流体研究の拡張により，129I を含む様々な元

素・同位体データが拡充されれば，その地質環境長期安定

性評価における有用性の程度がより明確になるだろう． 
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