
岡山県児島湾における密度流拡散装置周辺の

 228Ra/226Ra 比の深度別変化

Depth difference of 224Ra/228Ra ratios around density current 

generator installed in Kojima Bay, Okayama, Japan

Abstract: Radium isotope is useful to distinguish water masses in coastal water. In Kojima Bay 
we measured 228Ra/226Ra ratios to understand the influence of mixed water using a density current 
generator. Mn-impregnated fiber was used to collect dissolved Ra from upper (1.2-1.3 m), middle 
(2.9-3.0 m) and lower water (1.0 m above the bottom floor) at three locations distributed in 400 m 
apart each. The monthly variations of 228Ra/226Ra ratios were partly related to salinity and to oxygen 
content of the water. Except for the lower water, 228Ra/226Ra ratios in the upper and middle water 
indicate a 3.7-7.9 with little variation at each location. A clear seasonal variation of the ratios was 
not indicated, but a monthly variation was conspicuous in Winter and Spring. The monthly variation 
was clearly indicated in the locations near the density current generator and was more distinct when 
the density current generator was working. The location most far from the generator indicates that 
the monthly 228Ra/226Ra ratios little varied. Euclidean distance suggests the close relation of the 
upper and middle water near the generator, but the lower water was not closely related to the upper 
and middle waters even in the same location.
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は　じ　め　に

　瀬戸内海では，長年にわたる自然海岸の埋め立て
や護岸工事によって浅場が大きく減少し，魚貝類の
生育場の減少と環境の悪化が問題となっている．ま
た，河川環境の人為的改変は，河川内ばかりでなく，
沿岸生態系のバランスの崩壊へと繋がり，漁業資源
へも深刻な影響を及ぼしている．瀬戸内海の沿岸漁
業の経済的基盤となっているノリ養殖で起こってい
るノリの色落ち現象は，これら瀬戸内海の近年の環
境変化を反映した問題のひとつとしてあげられる

（堀ほか，2008; 藤原・駒井，2009; 高木ほか，2009 
a，b）．岡山県沿岸でもノリ養殖漁場が多くあるた
め，深刻な被害を受けている（高木ほか，2009 a）．
ノリの色落ち現象と深く関わっている栄養塩は，溶
存態無機窒素（DIN）濃度の減少によるとみられて
いる（高木ほか，2009 b ;2012 a，b）．DIN は河川を
通じて陸域から供給されるほか，水域内でも濃度分
布が異なる．したがって，沿岸水における DIN の
分布の特徴を理解するためには水の動的理解が重要
となる．また，水の動的理解は，生態系・資源の保
全再生へ向けた応用面に関わる基本的情報をもたら
してくれる．
　児島湾湾奥部にある密度流拡散装置（density 
current generator）は，水中の栄養塩類を垂直的に混
合させ，特定の深さで側方に拡散させることや水の
撹拌による富栄養化した水域の改善を目的として 
2010 年 12 月に設置された．効率的な水の垂直混合
と側方拡散が行われれば，この装置による水の循環
を介して水理的・生態的環境の改善が期待されると
ころである．本報告は，この装置によって水の動き
が周辺へどのような影響を与えているのか，学術的
にそのメカニズムを解明することを目的としてい
る．我々は，この装置周辺の水がどのような動態を
もっているか，環境放射能であるラジウム同位体比
から理解することを試みた．　

228Ra/ 226Ra 放射能比

　ラジウムの同位体には半減期を異にする主な核種
として，トリウム系列の 228Ra（半減期 5.75 年）と
224Ra（3.66 日），ウラン系列の 226Ra（1600 年）があ
り，陸水・海水に非保存性の元素として存在してい
る．河川中では粒状物質に付着して運搬され，海水
中では粒子態から放れて溶存態として振る舞う．各
同位体の存在量は，水中のイオン強度や水の滞留時

間に応じて異なるため水の履歴を反映している．そ
のため，目印が付けにくい水の動きや性質を相互に
関連させるのに好都合である．海洋では水塊ごとの
化学的類似性からラジウムをもとに海洋循環や水
塊の動きをとらえるトレーサーとして利用されて
きた（Okubo, 1980; Yamada and Nozaki, 1986; Nozaki, 
et al., 1989; Inoue, et al., 2005, 2006；Kawakami and 
Kusakabe, 2008）．
　それぞれの Ra 同位体は，化学的性質が同じであ
るため，半減期の長い 228Ra と 226Ra の水中における
放射能比は，粒子に付着した 228Ra/226Ra 比に近い．
また，同様に親核種である 232Th/230Th 比にも近くな
る（Moore, 2003; Moore et al., 2006）．しかし，海水
の影響を受けて，粒子から放れた各同位体が生物
集塊などに付着して沈降し海底や湖底に堆積して
いくと，親元素の Th からの生成と同位体の半減期
の違いによって，放射能比は異なってくる．もし， 
228Ra と 226Ra が一定量の崩壊をするとしたら，228Ra
は 226Ra に比べて 278 倍はやく崩壊する（大久保ほ
か，1979；Krest et al., 1999）．しかし，228Ra と 226Ra
が海底や湖底の堆積物の巻き上げなどの物理的影響
によって存在量が異なった場合には，結果としてそ
れぞれの同位体の比が変化する（Krest et al., 1999）．
また，季節的に貧酸素化するような湖では，堆積
物中の Fe を含む硫酸塩物質が硫黄還元によって解
離するため Ra 元素の溶出が促進される場合もある

（Bollinger and Moore, 1993）．Nomura et al （2013）は，
島根県中海にある閉鎖性水域の季節変化を調べた
結果，貧酸素化した夏季の 228Ra/226Ra 比は溶存酸素
濃度が数 10％になった冬季の 228Ra/226Ra 比より高く
なっていることを確認した．一般に，226Ra は 228Ra
や 224Ra に比べて季節的な濃度変化が少ないことが
指摘されている（Bollinger and Moore, 1984，1993）．
　海外においては沿岸・内湾域また汽水・河口域
におけるラジウムの研究が活発であり，特に湧水

（groundwater）から放出されるラジウムは，堆積物
からの溶出や浮遊物からの放出以上に大きいこと
や，また放射能比とその栄養塩類との関係で多く
の報告がある（たとえば，Kelly and Moran, 2002；
Rapaglia et al., 2010）． 

密度流拡散装置

　本装置は，2011 年 12 月 14 日に児島湾湾奥部の
水深 5.5m の場所に設置され，2012 年 1 月 13 日よ
り通常の稼働状態に移行した．設置場所では，約 2 
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（1） Mn 繊維
　Mn 繊維とは，酸化マンガンが放射性元素を吸着
する性質を利用したもので，アクリル繊維（25 g）
に 0.3 モルの酸化マンガンカリウム溶液（KMnO2）
を 70℃で 5 時間浸透させマンガン化合物の粒子態

（ 鉱 物 名：Cryptomelane：KMn8O16・xH2O） と し て

野村ほか：図ー 1
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図 1　試料採取場所と密度流拡散装置との関係．
Fig. 1  Location map and sampling image in relation to density current generator. 

m にも及ぶ潮位変化がみられるため，下部取水口と
装置本体との間には 12 m 長のフレッキシブルホー
スが使われている（図 1）．本装置は，上層と下層
の水を取水し，混合した水を中層で排出する．上層
と下層の取水口は，海面下 0.5 m と海底上 0.3 m に
あり，上層水と下層水の混合水は水深 1.5 m にある
吐出口から排出される．上層水と下層水の取水比は
4：1 に設定され，吐出水量は，1 日あたり 3 x 104 
m3 になっている（福田・石黒，2013, 本号）．
　稼働日数は 2012 年 6 月，8，9 月が 20 日以下であり，
2012 年 12 月が 0 日であった（図 2）．
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野村ほか　図２

図 2　密度流拡散装置の月毎の稼働日数．
Fig. 2  Working days of density current generator in each 
month.
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調査地点の水質

　児島湾湾奥の底層水は近年悪化が顕著になり，貧
酸素化していることが知られている（高木ほか，
2009a,b）．図 3 は，2011 年 6 月から 2012 年 12 月ま
での月ごとの水温，塩分，溶存酸素濃度を深度別に
示した．水温の深度変化は各月とも小さいが，塩分
については夏季に明瞭な躍層が 1.0 ～ 2.0 m にかけ
て発達していた．2011 年 9 月の塩分は，全体的な
傾向とは異なった分布を示した．9 月上旬の台風 12
号からもたらされた著しい降水の影響を受けたもの
と考えられる．上層水の水温と塩分の月別変化が顕
著であるが，下層水の塩分は約 30 psu で安定して
いる．河川水の流入が低下する冬季には，塩分躍層
の発達は弱くなる．12 月のように明瞭な躍層がみ
られないこともあった．下層水の溶存酸素濃度は季
節的な変化が明瞭で，夏季から秋季にかけて低くな
り，冬季には高くなっている．8 月には溶存酸素濃
度が 2.0 mg/L 以下の貧酸素状態が形成された．

安定させたものである（Nakano-Ohta, et al., 2004; 佐
藤ほか，2008）．サンプリング中にアクリル繊維か
ら脱離するのを少なくするために，作製した Mn 繊
維は，精製水を用いて 3 回繰り返してもみ洗いし乾
燥させた．

（2） 測定地点と Ra の捕集作業
　児島湾における Ra の捕集作業は，密度流拡散装
置が 2011 年 12 月に設置される前の 2011 年 6 月か
ら開始した．設置前は 2 ヶ月間隔で行い，設置以降
2012 年 6 月までは 1 ヶ月間隔，6 月以降は 2 ヶ月間
隔で実施した．実施日は，月の中～下旬に行った（表
1）．総計，13 ヶ月になる．ただし，2011 年 12 月の
Ra 捕集は，密度流拡散装置が稼働する 5 日前に実
施している．捕集地点は，装置から 10 m の地点（地
点番号７；水深 5.5 m），400 ｍの地点（地点番号
12；水深 6.0 m），そして 800 m（地点番号 16；水深 5.5 
m）の 3 地点で行った．
　Ra の捕集作業は， Mn 繊維を洗濯用のメッシュ袋
に入れ，さらにミカンネットで包み，上層水は水深
1.2 ～ 1.3 m，中層水は 2.9 ～ 3.0 m，下層水につい
ては海底から 1.0 m 上の深度になるようにした（図
1）．Mn 繊維は設置してから 2 ～ 3 時間後に回収し，
実験室に持ち帰った．水質測定は，JFE アドバンテッ
ク（株）社製 RINKO-Profiler を使った．

（3） γ 線測定
　測定試料は，回収したマンガン繊維を一晩乾燥さ
せ（約 12 時間），ドラフト内で燃焼させた後，さら
に 700℃で 3 時間灰化処理を行い粉末にした．粉末
試料はスチロール管（U-9 管）に封入後，密閉状態
で保存した．
　γ 線測定は，Canberra 社の広エネルギー帯域 BE

（Broad Energy）Ge 検出器を使用し， MCA（Canberra 
DSA1000）とパソコンを接続してシグナルの処理を
行った．データ解析は Genie-2000 をベースにした
Canberra 社の Spectrum Explorer （version 1.4）によっ
て行った．放射能濃度は， 既知量のウラン系列核種
標準試料 （New Brunswick Laboratory；NBL）に KCl 
を加えた海水試料の模擬試料を使用してエネルギー
効率曲線法により算出した．
　226Ra と 228Ra は，ラドンを含む娘核種が親核種で
あるラジウムと放射平衡に達する 3 週間後以降に
295 keV と 352 keV の 214Pb，339 keV と 912 keV の
228Ac の壊変数からそれぞれ求めた．測定時間は，
試料当たり 85000 秒であった．

結　果

地 点 7
　上層水と中層水の 228Ra/226Ra 比は 3.67 ～ 7.94 で，
期間中はよく似た比を示した．しかし，月ごとの変
化が大きい特徴が 1 ～ 4 月の間にみられた．下層水
は，3 月と 4 月に，繊維あたりの 226Ra と 228Ra 濃度
が極めて低くなった結果として，228Ra/226Ra 比が異
常に高くなり誤差も大きくなった（表 1，図 4）． 
228Ra と 226Ra のそれぞれの濃度を定量分析していな
いため詳しい議論はできないが，下層水の繊維あた
りの 226Ra 濃度は，0.009 ± 0.006（3 月），0.013 ± 0.006

（4 月）であり，それぞれ 66％，46％の測定誤差を
伴うほど低い．このような放射能比が高くなる現象
は，228Ra と 226Ra の低い濃度が著しく比を高めた結
果ともいえる．冬季の下層水の特徴を示している（表
1，図 4）．

地 点 1 2
　上層水と下層水の 228Ra/226Ra 比は 3.99 ～ 6.32 の
間でよく似た値を示している．しかし，中層水は，
上層水と下層水の比とは異なり，やや高く（4.7 ～ 7.4
程度）変動していた．2012 年 6 月以降は，上・中・
下層水ともよく似た比で推移した（表 1，図 4）．
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野村ほか：表－１

Samples 110621/12:00 110826/12:00
228Ra: Bq/fiber     ± 226Ra: Bq/fiber    ± 228Ra/226Ra          ± 228Ra: Bq/fiber     ± 226Ra: Bq/fiber    ± 228Ra/226Ra          ±

7-Upper 0.319 0.021 0.069 0.006 4.62 0.48 0.883 0.033 0.172 0.008 5.14 0.31
7-Middle 0.725 0.029 0.126 0.007 5.77 0.41 1.180 0.038 0.214 0.009 5.51 0.29
7-Lower 0.151 0.016 0.041 0.006 3.67 0.69 0.443 0.024 0.063 0.005 7.06 0.65
12-Upper 0.355 0.022 0.076 0.006 4.65 0.45 1.015 0.035 0.211 0.009 4.82 0.26
12-Middle 0.738 0.032 0.116 0.007 6.37 0.47 0.833 0.032 0.154 0.008 5.42 0.36
12-Lower 0.417 0.023 0.073 0.006 5.69 0.57 0.628 0.028 0.099 0.006 6.32 0.49
16-Upper 0.547 0.027 0.109 0.007 5.01 0.39 1.363 0.040 0.283 0.010 4.82 0.23
16-Middle 0.586 0.027 0.115 0.007 5.10 0.38 1.025 0.038 0.174 0.009 5.88 0.36
16-Lower 0.288 0.019 0.045 0.004 6.36 0.75 0.700 0.029 0.157 0.008 4.45 0.2916-Lower 0.288 0.019 0.045 0.004 6.36 0.75 0.700 0.029 0.157 0.008 4.45 0.29

Samples 111017/14:00 111209/15:00
228Ra: Bq/fiber     ± 226Ra: Bq/fiber    ± 228Ra/226Ra          ± 228Ra: Bq/fiber     ± 226Ra: Bq/fiber    ± 228Ra/226Ra          ±

7-Upper 1.460 0.041 0.304 0.011 4.81 0.22 0.428 0.023 0.086 0.008 4.97 0.55
7-Middle 1.814 0.047 0.383 0.012 4.73 0.19 0.969 0.037 0.176 0.008 5.49 0.33
7-Lower 0.367 0.022 0.078 0.006 4.68 0.44 0.320 0.021 0.062 0.006 5.14 0.57
12-Upper 1.458 0.042 0.295 0.010 4.95 0.22 0.554 0.026 0.128 0.010 4.32 0.38
12-Middle 1.675 0.044 0.322 0.013 5.21 0.25 1.451 0.042 0.268 0.010 5.41 0.26
12-Lower 0.625 0.027 0.110 0.007 5.66 0.43 0.233 0.019 0.053 0.007 4.37 0.66
16-Upper 1.136 0.037 0.236 0.009 4.81 0.25 0.562 0.027 0.092 0.007 6.13 0.54
16-Middle 1.511 0.042 0.280 0.010 5.40 0.25 0.898 0.036 0.169 0.008 5.32 0.33
16-Lower 0.423 0.026 0.078 0.006 5.41 0.52 0.249 0.020 0.031 0.005 8.04 1.41

Samples 120124/15:00 120221/15:00
228Ra: Bq/fiber     ± 226Ra: Bq/fiber    ± 228Ra/226Ra          ± 228Ra: Bq/fiber     ± 226Ra: Bq/fiber    ± 228Ra/226Ra          ±

7-Upper 0.668 0.028 0.113 0.007 5.92 0.46 0.094 0.016 0.025 0.005 3.78 0.95
7-Middle 0.562 0.026 0.102 0.007 5.49 0.48 0.404 0.028 0.084 0.006 4.79 0.49
7-Lower 0.238 0.020 0.034 0.006 6.97 1.37 0.100 0.014 0.018 0.006 5.69 1.98
12-Upper 0.977 0.036 0.156 0.008 6.26 0.39 0.228 0.020 0.049 0.009 4.70 0.94
12-Middle 0.967 0.034 0.141 0.008 6.85 0.47 0.185 0.017 0.033 0.004 5.64 0.90
12-Lower 0.179 0.020 0.037 0.007 4.83 1.04 0.248 0.020 0.050 0.005 4.96 0.63
16-Upper 0.596 0.028 0.115 0.007 5.19 0.40 0.253 0.019 0.046 0.005 5.48 0.73
16 Middl 0 600 0 027 0 101 0 007 5 97 0 47 0 232 0 019 0 042 0 005 5 50 0 7616-Middle 0.600 0.027 0.101 0.007 5.97 0.47 0.232 0.019 0.042 0.005 5.50 0.76
16-Lower 0.240 0.019 0.044 0.005 5.41 0.72 0.143 0.015 0.022 0.004 6.53 1.35

Samples 120315/15:00 120417/15:00
228Ra: Bq/fiber     ± 226Ra: Bq/fiber    ± 228Ra/226Ra          ± 228Ra: Bq/f ± 226Ra: Bq/f ± 228Ra/226Ra          ±

7-Upper 0.334 0.021 0.042 0.005 7.94 1.02 0.373 0.022 0.064 0.006 5.84 0.69
7-Middle 0.625 0.028 0.089 0.006 7.01 0.59 0.526 0.025 0.103 0.007 5.13 0.42
7-Lower 0.089 0.015 0.009 0.006 10.47 7.91 0.118 0.020 0.013 0.006 9.17 4.83
12-Upper 0.440 0.024 0.070 0.006 6.27 0.62 0.292 0.020 0.062 0.006 4.69 0.54
12-Middle 0.446 0.027 0.069 0.007 6.42 0.73 0.549 0.026 0.074 0.012 7.41 1.28
12-Lower 0.139 0.017 0.024 0.006 5.75 1.68 0.140 0.017 0.033 0.007 4.31 1.07
16-Upper 0.419 0.023 0.075 0.005 5.58 0.49 0.408 0.023 0.062 0.005 6.56 0.6316-Upper 0.419 0.023 0.075 0.005 5.58 0.49 0.408 0.023 0.062 0.005 6.56 0.63
16-Middle 0.582 0.029 0.092 0.006 6.30 0.53 0.740 0.031 0.130 0.007 5.71 0.39
16-Lower 0.123 0.016 0.013 0.004 9.60 3.54 0.245 0.019 0.050 0.005 4.90 0.64

Samples 120521/15:00 120625/15:00
228Ra: Bq/fiber     ± 226Ra: Bq/fiber    ± 228Ra/226Ra          ± 228Ra: Bq/fiber     ± 226Ra: Bq/fiber    ± 228Ra/226Ra          ±

7-Upper 1.323 0.042 0.210 0.009 6.29 0.34 0.746 0.030 0.153 0.008 4.88 0.31
7-Middle 1.929 0.048 0.303 0.011 6.36 0.27 0.842 0.032 0.156 0.009 5.39 0.38
7-Lower 0.537 0.026 0.094 0.006 5.73 0.47 0.319 0.023 0.054 0.005 5.88 0.72
12-Upper 2.028 0.049 0.324 0.014 6.27 0.31 0.608 0.027 0.140 0.008 4.34 0.31
12-Middle 2.369 0.053 0.399 0.012 5.94 0.22 0.747 0.030 0.146 0.007 5.11 0.33
12-Lower 0.471 0.025 0.077 0.006 6.11 0.59 0.220 0.018 0.055 0.006 3.99 0.56
16-Upper 1.834 0.047 0.306 0.011 6.00 0.26 0.486 0.025 0.109 0.007 4.45 0.37
16-Middle 2.434 0.054 0.385 0.012 6.33 0.24 1.547 0.043 0.288 0.010 5.38 0.25
16-Lower 0.781 0.031 0.135 0.007 5.78 0.39 0.219 0.020 0.041 0.005 5.33 0.78

Samples 120821/15:00 121015/15:00
228Ra: Bq/fiber     ± 226Ra: Bq/fiber    ± 228Ra/226Ra          ± 228Ra: Bq/fiber     ± 226Ra: Bq/fiber    ± 228Ra/226Ra          ±

7-Upper 0.941 0.033 0.201 0.009 4.67 0.26 0.460 0.024 0.108 0.008 4.27 0.38
7-Middle 1.526 0.043 0.280 0.010 5.45 0.25 0.547 0.028 0.088 0.006 6.19 0.55
7-Lower 0.318 0.023 0.063 0.005 5.02 0.56 0.142 0.016 0.024 0.005 5.89 1.48
12-Upper 0.815 0.031 0.168 0.008 4.84 0.30 0.502 0.025 0.101 0.006 4.97 0.40
12-Middle 1.815 0.046 0.365 0.012 4.97 0.20 0.637 0.028 0.136 0.007 4.68 0.32
12 L 0 259 0 027 0 058 0 007 4 44 0 70 0 144 0 020 0 034 0 007 4 23 1 0712-Lower 0.259 0.027 0.058 0.007 4.44 0.70 0.144 0.020 0.034 0.007 4.23 1.07
16-Upper 1.195 0.038 0.216 0.009 5.52 0.29 0.380 0.024 0.087 0.006 4.37 0.42
16-Middle 1.665 0.047 0.311 0.011 5.35 0.24 0.419 0.024 0.069 0.008 6.08 0.82
16-Lower 0.373 0.025 0.076 0.006 4.91 0.50 0.247 0.019 0.052 0.005 4.79 0.57

Samples 121217/15:00 Samples 110621-111209 :average
228Ra: Bq/fiber     ± 226Ra: Bq/fiber    ± 228Ra/226Ra          ± 228Ra/226Ra          ±

7-Upper 0.299 0.020 0.050 0.005 5.94 0.70 7-Upper 4.89 0.39              Index of 
7-Middle 0.589 0.027 0.095 0.008 6.20 0.57 7-Middle 5.38 0.31         Sample collected
7-Lower 0.235 0.018 0.050 0.005 4.68 0.58 7-Lower 5.14 0.59  110621/12:00
12-Upper 0.549 0.026 0.088 0.006 6.24 0.52 12-Upper 4.69 0.33 year 2011
12-Middle 0 892 0 032 0 159 0 008 5 62 0 35 12-Middle 5 60 0 33 month 612-Middle 0.892 0.032 0.159 0.008 5.62 0.35 12-Middle 5.60 0.33 month 6
12-Lower 0.229 0.021 0.046 0.007 5.00 0.92 12-Lower 5.51 0.54 day 21
16-Upper 0.259 0.019 0.033 0.007 7.84 1.80 16-Upper 5.19 0.35 time 12:00
16-Middle 0.638 0.027 0.087 0.006 7.31 0.59 16-Middle 5.43 0.33
16-Lower 0.170 0.017 0.014 0.007 11.88 5.82 16-Lower 6.07 0.74

表 1　228Ra/226Ra 比の分析結果．
Table 1  Activities of 228Ra and 226Ra in Kojima Bay.
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図 3　水温，塩分，溶存酸素濃度の月毎の鉛直分布．
Fig. 3  Vertical profile of water temperature, salinity, and dissolved oxygen content in each month.
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図 4　3 地点における上層水，中層水，下層水の 228Ra/226Ra 比の月毎の変化．
Fig. 4  Monthly variation of 228Ra/226Ra ratios in the upper, middle, and lower water at three 
locations.

地 点 1 6
　上層水と中層水の 228Ra/226Ra 比は，4.37 ～ 7.84
の一様な値を示しており，相対的にみて月ごとの
変化が少ないことが特徴的である．下層水の高い
228Ra/226Ra 比は，228Ra と 226Ra の濃度のそれぞれの
濃度が低いなかで，相対的に 226Ra 濃度が低かった
ことによるもので，地点 7 と同様に大きな誤差を
伴っている．

考　察

（1） 228Ra/226Ra 比と塩分，溶存酸素濃度との関係
　Ra 同位体の濃度が塩分と相関をもっていること
が指摘されている（Moore et al., 1995; Hancock and 
Murray, 1996; Krest et al., 1999），また，半減期の長
い 226Ra は 228Ra に比べて年間の濃度変化が小さい特
徴がある．閉鎖性の強い水域での年間調査による
と，溶存酸素濃度との関係もみられ，溶存酸素が低
下する夏季の 228Ra/226Ra 比は高くなり，溶存酸素濃
度が高い冬季には比は低くなる．前述のように底質
の酸化還元状態に伴って Fe，Mn 酸化物の化学変化
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が Ra 元素の量的変化と密接に関係しているものと
みられる（Bollinger and Moore, 1993; Nomura et al., 
2013）．以上のようなことから，ここでも年間を通
して塩分と溶存酸素濃度との関係を検討した（図 5，
6）．なお，下層水の 228Ra/226Ra 比については，地点
7 と地点 16 のように，月毎の変化が大きく誤差値
も大きな月もあるため，以下の議論には言及しない
ことにした．また，ここで扱った水質測定日が Mn
繊維による Ra の捕集作業日とは完全に一致してい
なかったこともあり，228Ra/226Ra 比との厳密な対応
関係を議論することはできないと思われる．水質測
定日と Ra 捕集作業日は 1 日から 4 日違いのことが
多く，例外として，2011 年 12 月は 10 日の違いがあっ
た（表 1，図 3）．したがって以下の議論では，水質
の月別変化に対する 228Ra/226Ra 比の挙動を理解する
こととした．
　児島湾湾奥部の上層～中層の塩分は，晩秋から冬
季に高くなり，春季から夏季にかけて低くなる傾向
がみられる．上層～中層の 228Ra/226Ra 比も，冬季か
ら春季で高く夏季で低くなる．このような中層の塩
分と 228Ra/226Ra 比は，似た変化のパターンを示して
いるようにもみえる．ここで塩分と 228Ra/226Ra 比の
関係についてスピアマンの順位相関を計算すると，
0.27（地点 7），0.69（地点 12），0.53（地点 16）と
なり，地点 12 の相関係数のみが有意な相関であっ
た．また，同様の計算においてすべての地点の上層
水における塩分と 228Ra/226Ra 比との関係には，明瞭
な相関関係が示されなかった（図 5）． 
　児島湾湾奥部の上層～中層の溶存酸素濃度は冬季
に高く，概ね 10 ～ 12 mg/L を示す．夏季から晩秋
には溶存酸素濃度は概ね 4 mg/L 台まで低下する．
このような溶存酸素濃度の季節変化は，塩分と同様
に 228Ra/226Ra 比の季節変化と見かけの上で調和的で
ある（図 6）．しかし，両者の関係を同様にスピア
マンの順位相関でみると，地点 12 の中層水で係数
が統計的に有意な 0.59 を示したほかは，地点 16 の
上層水では相関係数が 0.36 であり，統計的に有意
な関係は示されなかった．
　以上のように，228Ra/226Ra 比の季節的な変化パ
ターンは，塩分や溶存酸素濃度の季節変化と概ね調
和的であるが，今回の調査では統計的に保証される
結果を得ることができなかったといえる．また，児
島湾の 228Ra/226Ra 比の季節変化は，中海の閉鎖性水
域の季節変化（Nomura et al ，2013）とは逆の関係（す
なわち，冬季に低く夏季に高い）になっていること
が確認された．この違いの詳細は不明であるが，干

満差が小さく，底層水が夏季に無酸素状態になる中
海の閉鎖性水域の場合とは異なり，貧酸素化するも
のの潮汐作用が顕著な児島湾との水域の違いが反映
されているものとみられる．
　また，Ra 同位体の捕集を海水から直接 Mn 繊維
に吸着させているため，海水中の懸濁物による酸化
マンガンへの何らかの妨害が予想される．この点に
つては，中海の 2010 年の月別調査（1 月～ 11 月）
において，今回のような沈下捕集式と採水ろ過式
で 228Ra/226Ra 比を比較した結果では，躍層より上で
沈下捕集式の方が採水ろ過式より平均して 0.35 高
く，躍層より下では平均して 0.08 高かった．ただし，
試料の採取・採水時期が一致していなかったことも
あり，詳細については今後の課題である，今回の調
査では懸濁物による放射能比への影響は低いものと
して扱った．

（2） 228Ra/226Ra 比と地点間の相関
　3 地点の上層・中層の 228Ra/226Ra 比は，上述のよ
うに月別変化が設置場所の塩分や溶存酸素濃度と
似た変化を示す地点（地点 12 の中層水）もあれば，
調和的な変化パターンのみられる地点，またみられ
ない地点など複雑な関係を示していた．ここでは，
結果として地点間の近似性がどの程度のものである
か検討した．図 7 は，各地点の上層と中層を一緒に
して調査期間の変化を示した．3 地点の変化は月ご
とにそれぞれ異なっており，一致することはみられ
ない．しかし，上層水の地点 7 と地点 12 は似たよ
うな変動を月ごとに示し，また中層水の地点 7 と地
点 16 も見かけのうえで似たような変動を示す．し
かし，中層水の地点 12 は中層水の他の 2 地点とは
異なった分布を示している．これら見かけの変化
に対して，数値化して関連性を検討するために， 3
地点の 3 深度（上層・中層・下層），計 9 試料間の
228Ra/226Ra 比のユークリッド距離をとって以下のよ
うな 3 つの分析を行った．
　第 1 の分析は，調査期間（2011 年 6 月から 2012
年 12 月までの 13 期間）の全てを一括して距離相関
を検討した．結果は，表 2（a）に示されるように，
上層と中層は，概ね 228Ra/226Ra 比が近いものもみう
けられる．下層は地点 12 において上層と近い関係
がみられたことを除くと，全体に下層と上・中層と
の関係は低いといえる．地点 7 の上層に近いものと
して，地点 7 の中層（2.99）と地点 12（2.55）の上
層があり，地点 7 の中層に近いものとして，地点
12 の上層（2.73）と地点 16 の中層（1.97）がある．
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図 5　3 地点における上層水と中層水の 228Ra/226Ra 比と塩分との関係．月毎の放射能比と塩分は
幾何学的平滑化曲線で示した．スピアマンの順位相関で 95％の意義のある値には＊印で示した．
Fig. 5  Monthly variation of 228Ra/226Ra ratios and salinity in the upper and middle water at three 
locations. Plots were geometrically smoothed. 
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図 6　3 地点における上層水と中層水の 228Ra/226Ra 比と溶存酸素濃度との関係．月毎の放射能比と溶存
酸素濃度は幾何学的平滑化曲線で示した．スピアマンの順位相関で 95％の意義のある値には＊印で示した．
Fig. 6  Monthly variation of 228Ra/226Ra ratios and dissolved oxygen content in the upper and middle water 
at three locations. Plots were geometrically smoothed.  
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図 7　幾何学的平滑化曲線で示した上層水（a）および中層水（b）における月毎の 228Ra/226Ra 比の比較．
Fig. 7   228Ra/226Ra ratios indicated by geometric smoothing in the upper water （a） and the middle water （b）.

最も遠い関係にあった地点7と地点16の下層のユー
クリッド距離は 9.92 であり，このユークリッド距
離をもとにすると，2.99 以下は 30％以内の距離の
相関になる．一方で 800m も離れた地点 7 の中層水
と地点 16 の中層水の距離相関が 1.97 を示した関係
もみられた． 
　第 2 の分析は，装置の稼働前（2011 年 6 月～ 12 月）
と稼働期間（2012 年 1 月～ 12 月）の 228Ra/226Ra 比
を別々に扱って，それぞれをグループとしてユーク
リッド距離を計算した（表 2（b））．稼働前の距離
相関は表の下半分に示されている．概ねユークリッ
ド距離は短く，地点の上層・中層は比較的近い関
係になっている．ただし，地点 16 の下層は，地点
７と地点 12 とは比較的遠い関係となっている．地
点７の下層と地点 16 の下層は最も遠い関係（4.79）
であり，この関係の 30％以内（1.44）を示すユーク
リッド距離は，3 地点の上層・中層がそれぞれの層
のなかで近い関係になっている．この関係は，この
ユークリッド距離を使ってクラスター分析を行った
結果からも得られる（図 8（a））．
　稼働前の児島湾の 228Ra/226Ra 比は地点間よりも，
深度別の違いが明瞭であったことを示している．稼
働期間中の距離相関は表の上半分に示されている．
稼働前には地点ごとおよび深度ごと（とくに上層・

中層）のユークリッド距離が短かったが，値は全体
的に大きくなっている特徴がみられる．稼働前と同
様に地点 7 の下層と地点 12 の下層は 8.69 と最も遠
い関係になっている．このユークリッド距離（8.69）
の 30％は，2.61 であることから，この値以下を示
す関係は，地点7の中層と地点16の中層が最も近く，
地点 12 の上層が地点 7 の上層・中層（2.44，2.08），
地点 12 の下層（2.22），地点 16 の中層（2.34）と
近い関係を示した．地点 16 の上層と中層も近い値

（2.46）であった．以上のことから，稼働前と比べ
て稼働中は，上・中層の層状的な関係より上・中層
をつないで距離的関係が近くなったとみられる．稼
働期間中のユークリッド距離を使ったクラスター分
析では，地点 12 の上層が地点 7 と地点 16 の中層と
より近い関係として示されている（図 8（b））．
　第 3 の分析は，第 2 と同様に稼働前と稼働中の
228Ra/226Ra 比を別々に扱ったが，稼働前（1106 ～
1112）の地点・深度ごとの 228Ra/226Ra 比を平均し（表
1），稼働期間の個々の月の 228Ra/226Ra 比との差をと
り，その差についてユークリッド距離をとって地点・
深度ごとの比較を行った（表 2（c））．この検討は
稼働前 228Ra/226Ra 比を基準にして稼働期間の変化を
みようとするものである．結果は，地点 12 の上層
と中層の関係を除き，第 1 の分析と似た距離相関が
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野村ほか：　表－２

(a)
7-Upper 7-Middle 7-Lower 12-Upper 12-Middle 12-Lower 16-Upper 16-Middle 16-Lower

7-Upper 0
7-Middle 2.99 0
7-Lower 5.70 6.44 0
12-Upper 2.55 2.73 7.20 0
12-Middle 3.62 3.44 5.73 3.80 0
12-Lower 3.89 3.72 8.01 2.96 4.39 0
16-Upper 3.97 3.63 7.51 3.55 3.59 4.64 0
16-Middle 3.58 1.97 6.49 2.83 3.28 4.12 2.86 0
16-Lower 7.80 7.29 9.92 8.09 8.15 9.23 6.61 6.86 0

(b)
7-Upper 7-Middle 7-Lower 12-Upper 12-Middle 12-Lower 16-Upper 16-Middle 16-Lower

7-Upper 2.68 5.28 2.44 3.10 3.39 3.76 3.40 6.89
7-Middle 1.32 5.88 2.08 3.35 3.32 3.42 1.68 6.68
7-Lower 2.15 2.63 6.72 4.74 7.61 6.97 6.17 8.69
12-Upper 0.74 1.77 2.59 3.14 2.22 3.03 2.34 6.95
12-Middle 1.87 0.78 3.21 2.14 4.09 3.16 2.98 7.65
12-Lower 1.90 1.67 2.49 1.96 1.60 3.87 3.93 8.23
16-Upper 1.26 1.21 2.79 1.85 1.70 2.56 2.46 6.14
16-Middle 1.12 1.03 2.00 1.59 1.37 1.23 1.46 6.00
16-Lower 3.65 2.90 4.79 4.14 2.81 4.18 2.44 3.32
Lower half: Distance correlation before working. Upper half: Distance correlation during working

(c)
7-Upper 7-Middle 7-Lower 12-Upper 12-Middle 12-Lower 16-Upper 16-Middle 16-Lower

7-Upper 0
7-Middle 2.63 0
7-Lower 4.84 6.21 0
12-Upper 2.43 1.96 6.09 0
12-Middle 3.14 3.37 5.54 3.15 0
12-Lower 4.73 3.66 8.41 4.38 3.89 0
16-Upper 3.75 3.40 7.03 3.00 3.19 4.54 0
16-Middle 3.08 1.63 6.49 1.58 3.11 4.15 2.27 0
16-Lower 6.12 6.26 9.17 6.02 7.39 7.30 5.52 5.75 0

表 2　3 地点（Loc.7, Loc, 12, Loc. 16）の上層，中層，下層のユークリッド距離による距離相関．ボール
ド字体は最長距離の 30％以下の関係を示す．

（a）期間全体の結果．（b）下半分は稼働前の距離相関，上半分は稼働期間の距離相関．（c）稼働前の
228Ra/226Ra 平均との差分に基づく稼働期間の距離相関．
Table 2  Distance correlation of Upper, Middle, Lower samples from three localities, using Euclidean distance. 
Bold face indicating ≦ 30% of most long distance. 

（a） whole period, （b） period before DCG working （lower half） and period of working （upper half）, （c） 
working period with reference to the averaged 228Ra/226Ra ratios during the pre-working . 

得られた．地点 12 の上層と地点 16 の中層が最も近
い関係（1.58）を示し，地点 7 の中層と地点 16 の
中層（1.63），地点 7 の中層と地点 12 の上層（1.96）
がとくに近い関係になっている．この関係は，同じ
データセットを使って行ったクラスター分析の結果
からもいえる（図 8（c））．

　このような，密度流拡散装置の稼働前後で起こっ
た地点間の深さごとの Ra 比の距離相関の変化は，
装置を介して周囲の上層水と下層水が混合され，排
出された水塊（拡散された水）の動きを反映したも
のとみられる．地点 7 の中層で排出された混合水は，
拡散過程で地点 12 の上層水へ到達していたことが
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(a)  

                      Rescaled Distance Cluster Combine 

              0         5        10        15        20        25 

              +---------+---------+---------+---------+---------+ 

    7-upper    òûòòòòòòòòòòòòòø 

   12-upper    ò÷             ó 

    7-middle   òûòòòòòòòø     ùòòòø 

   12-middle   ò÷       ùòòòø ó   ó 

   16-middle   òòòòòòòòò÷   ùò÷   ùòòòòòòòòòòòòòø 

   16-upper    òòòòòòòòòòòòò÷     ó             ùòòòòòòòòòòòòòòòø 

   12-lower    òòòòòòòòòòòòòòòòòòò÷             ó               ó 

    7-lower    òòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòò÷               ó 

   16-lower    òòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòò÷ 

 
(b) 

              0         5        10        15        20        25 

              +---------+---------+---------+---------+---------+ 

    7-middle   òûòòòø 

   16-middle   ò÷   ùòòòòòø 

   12-upper    òòòòò÷     ùòø 

    7-upper    òòòòòòòòòòò÷ ó 

   12-middle   òòòòòòòòòòòòòôòòòø 

   16-upper    òòòòòòòòòòòòò÷   ùòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòø 

   12-lower    òòòòòòòòòòòòòòòòò÷                       ùòòòòòòòø 

    7-lower    òòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòò÷       ó 

   16-lower    òòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòò÷ 

 

(c) 

              0         5        10        15        20        25 

              +---------+---------+---------+---------+---------+ 

   12-upper    òûòø 

   16-middle   ò÷ ùòòòòòòòø 

    7-middle   òòò÷       ùòòòø 

    7-upper    òòòòòòòòòòò÷   ó 

   16-upper    òòòòòòòòòòòòòòòôòòòòòòòòòø 

   12-middle   òòòòòòòòòòòòòòò÷         ùòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòø 

   12-lower    òòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòò÷                     ùòø 

   16-lower    òòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòò÷ ó 

    7-lower    òòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòòò÷ 

 

野村ほか  図－８ 

図 8　ユークリッド距離を基にした地点・深度間のクラスター分析の結
果と連結距離 5 以内の密接なクラスター．

（a） 2011 年 6 月から 2011 年 12 月までの稼働前の結果；（b） 2012 年 1 月
から 2012 年 12 月までの稼働後の結果；（c）稼働前の地点・深度ごとの
228Ra/226Ra 比の平均を差し引いた稼働後の結果．
Fig. 8  Results of cluster analysis based on Euclidean distance. 

（a） Clusters before the density current generator working. （b） Clusters during DCG 
（density current generator） working. （c） Clusters based on the data of working 
DCG, but subtracted by averaged 228Ra/226Ra ratio before DCG. working. 
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ま　と　め

　児島湾の水の動きを環境放射能である 228Ra と
226Ra の比（228Ra/226Ra 放射能比）を使って検討した．
228Ra と 226Ra は半減期が長いため，水の動的過程を
トレースすることに有効であると考えられる．しか
し，環境放射能を使って閉鎖性水域の水塊の動きを
検討した研究例はこれまでなかったため，基礎的研
究を含めて，以下のことを明らかにすることができた．
　（1）児島湾の 228Ra/226Ra 比は，季節的な変動を示
し，塩分と溶存酸素濃度との関係のみられる地点・
深度と関係のみられない地点・深度があることが明
らかになった．228Ra/226Ra 比と溶存酸素濃度との間
に統計的な有意性をもって示される地点・深度は
少なかったが，概ね溶存酸素濃度が高いときには
228Ra/226Ra 比も高くなる傾向を示した．これは，閉
鎖性の極めて強い中海の閉鎖域で確認されていること
とは逆の結果であった．
　（2）冬季には 228Ra と 226Ra は濃度が低下し，高い
228Ra/226Ra 比を示すことがあった．このような高い
比は， 228Ra 濃度に比べて 226Ra 濃度が極めて低いこ
ととも関連していた．
　（3）密度流拡散装置に近い地点から 400 m と 800 
m まで離れた 3 地点で，上層，中層，下層につい
てそれぞれの 228Ra/226Ra 比のユークリッド距離でみ
たところ，装置に近い地点 7 の中層と地点 12 の上
層で月ごとの 228Ra/226Ra 比が似た変動をしていた
ことが明らかとなった．装置に近い地点 7 の下層
は地点 12 や地点 16 の下層とも異なっていた．こ
の 228Ra/226Ra 比の関連性が，密度流拡散装置による
水の動きを反映しているとすると，装置から 400 m
までの範囲に影響しているものとみられる．今後と
も継続的調査を含めて， 228Ra/226Ra 比の変動要因につ
いて検討する必要がある．
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