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天然における放射非平衡と地球化学

金井豊(技術都)

��歡�乁�

1.まえがき

天然には放射性核種が幾種か存在しているがその中

でもお互いに系列をつくって次六と壊変していくものが

ある･これらは親核種の名をとってウラン系列ト

リウム系列アクチノウラン(アクチニウム)系列と呼ば

れている･壊変に伴う質量数の変化はα壊変時の4

のみであるためそれぞれの系列の質量数は4n+2

4n4n+3で関係づけられている.この他にも4

n+1で表わされるネプツニウム系列があるが天然に

はほとんど存在していたい･ここではウラン系列と

螂U

｡｡P.7

ウラン系列

トリウム系列に主眼をおいて話を進めていきたい.

これらの系列の壊変図を第1図に示した｡各六の核

種はα線･β線･γ線等の放射線を放出しだから核種

特有の半減期で壊変し最後には安定な鉛の同位体206Pb

･208Pbとたる･ところで親核種の半減期が娘核種

の半減期と比べて充分に長ければ娘核種はあたかも親

核種と同じ半減期で壊変しているように観察される.*

これが｢放射平衡｣と呼ばれている状態でウラン系列

やトリウム系列では親核種の238Uや232Thの半減期が

4.5×109年1.4x10ユ0年と他の娘核種の半減期に比べ

て充分に長いので放射平衡の状態にあると考えられて

いた.

ところがCHERDYNTsEvとCHAL0yがシュレッキ

ソゲル石(ウランの炭酸塩鉱物)において234Uが238Uよ

りも濃縮しており放射平衡の状態にないことを報告し

てから天然のウラン鉱や天然水岩石等においては

r放射非平衡｣の状態がしばしば生じていることが明ら
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*この時親核種と娘核種の放射能は等しくなる

第1図放射壊変図(アイソトｰプ手帳1980による)
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かとたった.

このようた非平衡は化学的なまた地球化学的た諸

作用によって生じており非平衡の解析は逆に対象物

がたどってきた道筋を解明する糸口とたっている.こ

こでは放射平衡･非平衡に関する最近までの研究の一

端を述べあわせで地質調査所で予察的に行った測定を

紹介してみたい.

2.放射非平衡の研究例

2.1鉱石

1955年にCHERDYNTsEvによってツユレッキソゲル

石中のウラン同位体放射能比(234U/238U)が3.7と報告さ

れて以来種六の鉱石中のウラン同位体比が報告されて

いる.その一例を第1表に示した(梅本,1966).一

般に若い堆積性の鉱物ではウラン同位体比が1からは

ずれていることが多い.人形峠をはじめとする日本各

地のウラン鉱･ノジュｰル等のウラン同位体比も多く

の試料で1よりわずかに小さた値で欠きた過不足はた

いことが指摘されている(SAKAN0UEeta1.,1968).鉱物

の成因･続成作用等の諸条件にも関係するが特殊な条

件下でたけれぼそれ程大きな非平衡にはたらないもの

と考えられる.

2･2火山岩

若い火山岩は上部マントル･地殻下部を起源として

いるものと考えられており火山岩の放射系列核種の測

定結果からマグマの挙動に関する議論がだされている.

マグマ生成におけるウランとトリウムの分別も一つの

課題である.234Uと238Uとが放射平衡にあるとして

280Thと238Uとをプロットするともしウランとトリウ

ムとがマグマ生成の時に分別を生じていれば放射平衡

関係線からはずれるはずである.KRISHNAsWAMIet

a1.(1984)はSt.He1ens火山の噴出物を調べた結果

第2図に示したように平衡関係線上にあり分別はたい

としている･一方ALLEGRE(1976)C0ND0MINEs

(1980)等のフランスの研究者は少しではあるが確実

に分別の生じた試料も幾つかあるとしている1また

sAMAYAJULUetal.(1966)はハワイの火山の230Th/

2a8U比を調べているが1,08～1.51と230Thの過剰がか

たりあり前二者とも異なる結果とたっている.

SAMAYAJULUeta1.(1966)はハワイ･大島･三宅

島･硫黄島･隠岐島等の火山岩の234U/238U比210Pb/

238U比も調べており多くの試料において2ユ｡PbがU平

衡量に対して不足していることを明らかにした.これ

はマグマ中及び固結後のRnの散逸によると考えた.

1986年6月号

第1表鉱物中の脳U/2島8U比(梅本,1966による)

鉱物�産地�234U1238U�註

強放射性鉱物���

Uraninite�Northem�1.02土O.O1�

���楡渉�

�慮�物���住���

変質した放射生鉱物���

Pitchb1ende��1,015±O.003�黒い粒

〃��1,042±0.006�灰色の粒

Thorite��O.976王O.O07�

輝水鉛鉱���

������〰��〵�

��慫��渉�

�〃�1.02土O.03�

�〃�1.00±O,01�

���楳歩��〶����

�����

�楲�穩���ケ���

�穢�楳�渉�����

�Westem�O.9土O.3�skam

��楲�

�〃�1.04土O.02�pegmatoid申

�〃�1.04土O.02�quartZVeinホ

���楡��㎱�〳�

�Trans･�1.OO±O.O1�

�慵��愉�

硫化鉱物���

ChalcoPy･ite��1.00±O.02�

Bornite��O.98土O.02�

�水銀､アンチモン鋤木山の鉱物��

�湮慢�������

�慧潮楴���ケ�〳�

�����������

その他の鉱物���

Magnetite�Arm㎝ia�1.05±0.05�

〃�Westem�1.00±O.02�

��楲�

Garnet�〃�1.OO±O.04�

��楴��浥�愉�����

�杮整楴��������敧�瑩�

��〳�����渣

〃���〃

Browniron��O.874±O.O08�〃

｡xide���

IrOnOXide��1.02±O.02�〃

Calcite��0.97･±O.05�〃

Calcite��1.05±O.02�〃非

�杭慴楴��

M齪gnetite�MiddleAsia�1.01±O.01�

Calcite�〃�1.08±0.04�非

�牢����楡��ケ�〳�

��楴敲楴��穡��慮��ケ���

〃�〃�O.94±O.01�

*一次鉱物で234U:238U<1.�
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第2図火山岩中の230Thと288U放射能の関係線

(Krishnaswamieta1.,1984による)
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マグマと火山岩との関係を論ずるのに固相･液相聞

の分配係数が原子価･イオン半径と関連づげられるため

にマグマ発生機構には前出のように260Th/238Uを

マグマだまりに関しては226Ra/238Uを用いると便利であ

る･西村ほか(1969)は日本の三宅島の玄武岩の

22固Ra/288Uが1に近くマグマがあまり分化したいうち

に流出したのに対しハワイのHua1a1ai火山は22周Ra

の濃縮がみられ残液の噴出と推定している.

マグマ･マントルの不均一性も考えられる･佐藤ほ

か(1978)は日本の第四紀火山岩のU系列･Th系列核

種の放射能比とK濃度とを調べ一つの火山の岩石では

岩質にかかわらず概してその火山特有の値の範囲にある

ことを明らかにLマグマの特徴付けを試みている.

このように火山岩の研究からマグマに関する情報が

得られる.

2.3天然水

水の循環は地球規模で考えると閉鎖系であるがひ

とつの地域に限ってみるとほぼ開放系に近い.天然に

おける放射非平衡はこうした水の作用に依るところが

大きい.

天然水中の23里U/2島8U比を第3図に示したが1以上
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第3図

天然水中の234U/男3U放射

能比(Osmondeta1.,1983

による)

234U/238U放射能比
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の値が一般的で時には29にもたる場合もみうけられ

る.一方海水中の234U/238U比はほぼ一定しており

1.13近くの値である･この比がほぼ一定して㌧･る事実

が海洋で起こっている種表の現象を解明する手段とた

ってし･る.

地下水中の23垂U/238U比も測定されている.満田ほ

か(1983)は武蔵野台地における地下水を調べ238U量

と過剰に存在する234U量とがほぼ比例関係にある(第4

図)ことからU含有量の多い“古い水"と含有量の少

ない“新しい水"との混合を推定している.また地

下水と接触Lていた鉱物からの溶出を考え平均滞留時

間も推定している.

HUSSAINetal｡(1980)はインドの地下水中の238U

･234Th･226Ra･222Rn･210pb.･23里U/23sUを調べ234Th

210Pbが親核種に比べて不足していることを明らかにし

た.これは水中の粒子による表面吸着が原因と考え

ている.また238U量と234U/238U比が逆相関にあ

り帯水層の環境の酸化還元状態を反映しているものと

考えた.
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2.4堆積岩･ノジュｰル

堆積物中のウラン同位体比の測定例は数多い(SNELL-

INGeta1･,1979;LIVERYeta1.,1979;DOOLEYeta1.,1966).

ここではノジュｰルの研究例を示す･海洋底に存在

するマンガンノジュｰルにはウランが比較的濃縮して

いるものが多い｡海水中のウラン濃度･同位体比等が

ほぼ一定していることからこうしたノジュｰルの現象
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第4図武蔵野台地の地下水の238Uと過剰2s4U

数値は試料番号を示す(満田ほか,1983による)

�

について興味ある研究がだされている.

海水からノジュｰルにとり込まれたウランはその後

海水とのやりとりがたけれぼウラン核種はそれぞれの半

減期で減少するはずである.KUeta1.(1967)はマ

ンガソノジュｰノレの表面から試料をかきとりそれぞれ

のフラクション中の234U/238U比を測定して成長速度を

求め北太平洋からドレッジされた試料

(34.54-N,160.19'W,5400m)からは4mm

/106yという値を得ている(第5図).

230Th23iPa等からも成長速度を求めて

�㈳��㌴

表層からの深さ(㎜)

第5図マンガンノジュｰルの234U/233U比･230Th/232Th比と成長速度

(Kueta1.,1967による)

1986年6月号

いるがほぼ同様た大きさであった.

第2表には他の研究者によって求めら

れたマンガンノジュｰルの成長速度を示

した.

BURNETTeta1.(1976)は太平洋の

ノジュｰルに対して230Thを用いる測定

法とパラゴナイト化作用を用いる測定法

とを併用しそれぞれを比較している.

232Thの含有量も測定し多くはrandom

であるが時には内部ほど減少する試料も

あり230Thの減少は放射壊変によるも

のだけとはいえたいため注意が必要なこ

とを指摘している.

KRISHNASWAMIeta1.(1978)は

㈳ご栲�剡㈱ぐ戲㌱�㈲�栲㌲周�
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第2表マンガンノジュｰルの成長速度
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等を測定しノジュｰルの成長速度メカニズムを解明

しようとした｡そしてノジュｰルの底面では頂部に

比べ230Th231Paが少たいことを明らかにしこの違い

からノジュｰルがこの上下関係にたっている“年齢"と

して～105yという数値を与えた.またノジュｰノレが

226Raを捕え222Rnを放出する源となっていることを

推定している.

HUHetal.(1984)はノジュｰルをredc1ay(R)

si1iceousooze(S)hemipe1agicc1ay(H)の堆積環境

によって分類しそれぞれを放射化学的に研究した.

その結果Rでは1～2mm/10箇ysでは3～8mm/106y

Hでは20～50m㎜/106yの成長速度で103～105yの

“tumOVer"年齢をもつことを明らかにした.更に

RAMAetal.(1984)は一つのノジュｰルの中でも数｡m

離れた部分では組成や同位体比に大きな変動があること

を示しておりノジュｰルの成長が複雑であることをう

かがわせている.

一方同じノジュｰルでも深海でたく大陸の浅海沿

岸のノジュｰルでは次のようだ違いがみられることを

明らかにしている(KUeta1.,1972).

(1)ウラン濃度が高く(10～20ppm)トリウム濃度が低

い(2～5pPm)･

(2)230Th231Paが低く親核種のUから溶脱してい

る.

(3)2ケタ以上成長速度が大きい.

U/Th比が高いのはより還元的であったと考えられ

堆積物の酸化度の目安として有用なことを指摘してい

る.

3.放射非平衡をもたらす原因

3.1化学形の相違

このようた放射非平衡をもたらす原因はいくつか考え

られているがその一つに親核種と娘核種との化学形の

相違がある.288Uについてみると第1図にあるよう

に238Uは壊変して234ThにたるがUとThとは異なる

元素で物理的化学的性質も異なっている･溶存L

ていたUがThに変わったために溶存できたくたること

もある.例えば海洋ではUは安定た錯イオンとして

溶存しているがThは水酸化物として存在している･

ウランは地球規模でサイクルしているがこの過程の

各所において233Uと23里Thひいては234Uとの分別が生

ずるわけである･この作用には水の組成温度等が

大きく関与しているものと考えられる.

3.2反跳効果

ウラン原子核はα壊変するときに反跳効果を受け

る.238Uが壊変するときには70keVもの欠きた反

跳エネルギｰが放出されるがこれは多くのウラン化合

物の結合エネルギｰ10eVウランのイオン化エネルギｰ

4eVよりもはるかに欠きた値であって(Do0LEYeta1.,

1966)238Uは壊変して(…Th)電子を放出し結晶構造か

らも束縛されない状態にたっているものと考えられる

(234Thはさらに234paを経て23里Uとなる).KIGOSHI(1971)

はジルコンを用いて溶出液の2高4Th230Thを調べ

234Thの溶出量は230Thに比べはるかに多いことを明ら

かにし234Thのα反跳に･よる溶出を実証した.また

FLEISHER(1980)は235Uを反跳核種として鉱物に埋め

込み種六の溶液に浸してα反跳トラックのエッチング

による溶出を実験で認めた･このように反跳効果に

よるものには反跳核種が直接鉱物から放出されるもの

とトラックを通じて溶出されるものとの2段階のメ

カニズムの存在が考えられる.

3.3同位体効果

238Uと2a4Uとは質量数が異なるので種六の挙動にお

いて同位体効果が考えられるがその相対的差違はわず

かであるため同位体効果による分別作用はほとんどた

いものと考えられる.

ム放射非平衡の地球化学･地質学的応用

放射性核種は放射壊変の式exp(一〇･693t/T)(Tは半減

期)に従って原子数が変化する･壊変の半減期は温度

･圧力等の条件に影響されないことが知られておりこ

のことから逆に地質時代の“時計"として利用される.

放射非平衡を用いる年代測定の例は多く234U/238U

2ヨ｡Th/23里U231Pa/230Th2ユ｡Pb等の核種を用いて行わ
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策3表核種の半滅期による分類

4.47･10gy

㈮��〵�

����

�

����

㈲��

ユ38d

238U二234Th=234Pa

������

2ヨ4U

㈳ご�

22?Ra=222Rn二218Po=214Pb=214Bi二214Po

(3,8d)(3.0m)(27m)(20m)(164μs)

㈱ぐ�㈱あ椀

���

㈱ば�

����べ

Th5･76y

���

㈳��

228Ra二228Ac

��栩

228Th二224Ra二220Rn=216Po二212Pb二212Bi=208T1,2ユ2Po

(3.7d)(56s)(O.15s)(11h)(61m)(3.0m)(0.3μs)

れている(阪上,1967).詳細は他に譲るとして非平

衡に隔離されてからの時間を求める場合が多い.測定

しうる年代は対象とする核種の半減期によって決ま

り数百年から数万年までいろいろである.半減期の

大きさで核種を分けたものを第3表に示したが測定核

種を適当に選へぼ適用年代範囲はさらに広がることであ

ろう.また測定対象も現状では海底堆積物(GOLDBERG

eta1.,1962)さんご(0MURA,1976.1983;大村はか,1984)

貝化石化石骨火山岩ノジュｰル(KRESSeta1.,

1980)等が多いが非平衡の仮定が成立するようだ試料

であれぽそれらの時間の決定も可能とたるであろう.

非平衡の応用例は測定結果の例のところでもいくつ

か述べてきた.ウランやトリウムはマグマから鉱物

･火成岩を経て堆積岩河川海へと移動し一部はマ

グマにも戻るが再び堆積しこのサイクルを繰り返す.

この様た中で我序の観察を越える時間における地域

的現象マグマの挙動ノジュｰルの変化等が非平衡の

研究から解明されつつある･系列核種の非平衡を用い

ることは古環境を推定する一手段としても有用であろ

う.

この他にも地球化学探査の一手法としてウラン探査

にまたRn･He濃度と同様に地震予知の一手法とし

ても284U/238U比が用いられている(G0RBUsHIUAet

�����

いずれにしてもこれらの方法は放射性核種としての

特性とウラン･トリウムの化学的･物理的性質をうま

く利用Lており今後地質現象における天然のトレｰサｰ

として広く利用されることが期待される.

第4表岩宿標準試料中の捌U/2s8U比

試料名

岩質

発行機関

U(PI〕m)234U/238U

��

��

��愀

��

乂匱��

���

���

���

��

�

��楴攀

Sy㎝ite

杲慮��物�

���楴攀

筬�獨

��物�

杲慮楴攀

橡印敲佩�

杲���

��攀

�前倀

�前倀

��

��

乂匀

��

��

啓���

婇�

婇�

㈶�

��

��

��

��

��

��

㌲�

㈱�

㈹�

O.994土O.012

0,996一=O.013

1,066｣:O.031

0,979一=O.046

1,035±ヒO.017

1.O04ヨ:0.047

0,992土0.039

1,029一=O.023

0,963一=O.027

0,813土O.011
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第6図ウラン鉱のアルカリ抽出液のα線スペクトル
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第7図トリウムフラクションのα線スペクトル

(試料は岩石標準試料GnA)

5.地質調査所における実験例

このよう次放射非平衡の研究は一部の研究室におい

てしか行われていないようである.これは放射能測定

という比較的特殊とも言える分析手法であるためでもあ

ろうがウラン･トリウムのようだα線放出核種の測定

の場合その飛程が短いため試料の自己吸収を避けるた

め薄い測定線源を作成する必要があるがそれがたかな

か難しいためであろう･それでも最近は半導体検出

器(SSB)とマルチチャンネルアナライザｰ(MCA)を組

み合わせ牟スペクトロメトリｰが進歩してα線測定が

容易に行えるようにたってきている.

筆者もウランを溶媒抽出･イオン交換等で分離精製

後ステンレス板に電着させて測定試料を作成LSi(Au)

半導体検出器を用いて岩石標準試料における234U/238U

比を測定した(第4表).それらは火山岩堆積岩

フライアッシュ等であるが火山岩試料では1に近く

堆積岩ではいくらか平衡からのずれがみられていること

がわかる･またウラン鉱からのアルカリ抽出液にお

ける234U/238U比は6にもたり234Uが反跳により過剰

に溶け出ていることが観察される(第6図)｡

トリウムも同様にしてα線測定ができる､第7図に

α線スペクトルを示したがトリウム系列の232Th

228Thの他にウラン系列の230Thも測定されさらに

228Thの娘核種も測定中に生長Lスペクトルとたって観

測されている.

以上手はじめに測定した例を示した.地球化学的

･地質学的現象の解明には234U/288U比だけでは不充分

である.トリウムの同位体･ラジウムの同位体等の測

定も合わせて行うことによって今まで述べできたよう

だ天然のトレｰサｰとしての利用と同時に時間のパラ

メｰタｰ(年代測定)を加味した総合的解釈が可能とたる

であろう.そうすることによって深部マグマがたど

ってきた道すじ堆積岩が生成した古環境等が次第に明

らかにされていくものであろうと期待している.

最後に文献を提供していただいた東京大学理学部小

橋浅我氏･地質調査所物理探査部金谷弘氏に深く感謝

いたします.
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