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Vertical profiles of 7Be, 137Cs, 226Ra, 228Ra and 228Th activities in water samples from the Sea of Japan 
Nakano, Y., Inoue, M., Minakawa, M., Tanaka, K., Hamajima, Y. 

日本海海水における7Be, 137Cs, 226Ra, 228Raおよび228Thの鉛直分布	

(金沢大LLRL1、中央水研2)	

○中野佑介1、井上睦夫1、皆川昌幸2、田中究1、濱島靖典1

	
7Be、137Cs、226Ra、228Raおよび228Thといった海水中に微量に存在する天然および人工放射性

核種は、古くから海洋化学の分野で重要な役割を果たしてきた。ラジウム同位体、137Csが溶

存成分として水塊の動きを探るトレーサーであるのに対し、 粒子に強く反応する7Beおよび
228Thは粒子の関わる物質循環のトレーサーとして多くの報告例がある。これら半減期および

地球化学的挙動の異なる複数の核種を組み合わせることにより、海水における物質循環に関

する総括的な議論が可能になる。これら核種は海水中に極微量にしか存在しておらず、通常

のγ線測定においては 200‒ 1000 Lの海水試料を必要とするために、測定は困難であった。当

施設では尾小屋地下測定施設を利用した低バックグラウンドγ線測定の適用および化学処理

法の改良により、少量 (20 L) の表層海水試料での多核種同時測定が可能となった [1]。 
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本研究では、海水試料にBa、Be、Feおよびリンモリブデン酸アンモニウム (AMP) キャリ

アを加えることにより、BaSO4、Fe(OH)3、AMP沈殿物とともに、226Ra、228Ra、7Be、228Thお

よび137Csを共沈回収した。本過程では、226Ra (0.7 mBq/g-Ba) 汚染の特に小さいBaキャリアを

使用した。一部の海水試料 (SY3) では、採取直後にカートリッジフィルター (0.5μm) を用

いてろ過を行い、フィルター試料もγ線測定することにより、粒子態228Thおよび7Beの測定も

行なった。 

	 本研究では、日本海の日本海盆 

(SY07, 水深 3700 m地点；41�q02�cN 

138�q10�cE：YR1, 水深 3685 m地点；

40�q50�cN 138�q00�cE)、大和海盆 (YR5, 

水深2610 m地点；39�q22�cN 136�q30�cE)、

大和堆 (SY06, SY08A, 水深 367 m

地点；39�q25�cN 135�q40�cE)、対馬海盆 

(SY08B, 水深 1161 m地点；36�q11�cN 

132�q20�cE) および本州沿岸海域 

(SM, FKW, FKE, IS, NI, TG, HK, 水

深 65-475 m) (Fig. 1) で海水試料を

鉛直に計 81試料採取し、極低バッ

クグラウンドγ線測定による多核

種同時測定を適用した。 30?;
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本年会では、これら核種の鉛直

分布を明らかにするとともに、こ

れらが日本海における物質循環

にもたらす知見について報告す

る。 

Fig. 1  Locations of sampling sites for seawater samples 

within the Sea of Japan 

[1] Y. Nakano et al. J. Oceanogr. (accepted) 
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238U/230Th and 226Ra/230Th activity ratios in rhyolite from Higashi�: Izu monogenic volcano group 
and Izu arc volcanoes  
TAKAHASHI, M., KURIHARA, Y., SATO, J. 
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Effect of complexation with humic substances and EDTA on the diffusion of metal ions in water 
TAKAHASHI, Y., FURUKAWA, K. 

腐植物質及び EDTA と錯生成した金属イオンの水中での拡散挙動 

(広島大・院理・地惑) ○高橋 嘉夫、古川 賢吏 

 

 
【はじめに】水の流れによる物質移動は移流と呼ばれ、濃度勾配による移動は拡散と呼ばれる。
水の流れが十分に遅い水－岩石・堆積物系では、拡散が主要な物質移動プロセスとなる。物質の
拡散挙動を把握することは、環境中に流出した有害物質の挙動予測を行う上で重要であり、放射
性廃棄物の地層処分に関わる基礎事項としても重要な研究対象である。これまでフリーなイオン
の拡散については多くの研究が行われているが、天然ではイオンは種々の配位子と錯生成するこ
とにより化学的挙動が大きく変化するため、天然での拡散現象を把握するためには錯生成による
拡散挙動への影響を知る必要がある。そこで本研究ではフリーなイオンと錯イオンの水中での拡
散係数を求め、錯生成によるイオンの拡散挙動への影響を調べた。 

【実験】Diffusion Cell法により拡散係数を求めた。ポリカーボネ
ート製の薄膜をアクリル製の二つのセルに挟み、Source cellに金
属イオンまたは金属錯体を含んだ溶液（各濃度：0.20 mg/L、イオ
ン強度：0.010 M (NaNO3)、液量：125 ml）を入れ、Measurement cell
に同量の 0.010 M NaNO3溶液を入れた。両セルは撹拌子でよく撹
拌した。二つのセルで濃度勾配が生じるため、高濃度側から低濃
度側へイオンが拡散した。適当な時間間隔で両セルの溶液を採取
し、含まれる金属イオンの濃度を ICP-MSで測定した。両セルの
イオン濃度の時間変化から拡散係数を求めた。 

【結果・考察】イオンポテンシャル（Ip）と EDTA錯体の拡散係
数：	 Fig. 1は、フリーな希土類イオンの拡散係数(DREE)と、EDTA
存在下での拡散係数(DREE-EDTA)を元素ごとにプロットしたもので
ある。希土類元素は、Laから Lu にかけて Ip が大きくなる。そ
のため、フリーなイオンの拡散係数は Laから Luにかけて小さく
なる。しかし、この傾向は EDTA存在下では逆転する。一般にイ
オンポテンシャルが大きなイオンは配位子との結合力が強く、希
土類イオンと EDTA中の酸素の平均原子間距離は Laから Luにか
けて小さくなるため、EDTA 錯体の拡散係数は Laから Lu にかけ
て大きくなる。 
腐植物質錯体の拡散係数：	 Fig. 2は、本研究で求められた金属イ
オンと腐植物質(Suwannee River fulvic acid (SRFA) or humic acid 
(SRHA))の錯体の拡散係数(DM-SRFA、DM-SRHA)を Bolea et al. (2006)で
報告されている、異なる分子量成分への分配の割合の比に対して
プロットした図である。希土類元素の錯体種の拡散係数はどれも
同じ値を示したが、Co2+、Cd2+と希土類元素の錯体種を比較した場
合、錯体間で明確な差が見られた。すなわち、[M] 300 k / [M]10 kの値
が大きい、つまり分子量が大きな成分に分配されやすい金属イオ
ンの錯体ほど拡散係数が小さくなることが分かった。 
考察：	 EDTA との錯生成によりイオン固有の拡散挙動が失われ、
EDTA錯体として似通った拡散挙動を示すが、錯体相互にはわずか
な差が認められ、それが金属イオンと配位子の結合距離に起因す
ることが分かった。一方、腐植物質との錯生成により化学的性質
が似た金属イオン（希土類元素など）は、ほぼ同じ拡散挙動を示
す。しかし、化学的性質が異なる金属イオンの場合、錯体相互には明確な差が認められ、それが、
腐植物質の異なる分子量成分に対する金属イオンの親和性の違いに起因することが分かった。	 	 	 	  
以上の研究成果から、錯生成により金属イオンの拡散挙動は大きく変化するため、天然での物
質の拡散挙動を把握するためには、対象とする系における錯生成まで考慮した研究が必要である
ことが分かる。 
References: K. Furukawa, Y. Takahashi, and H. Sato, Effect of the formation of EDTA complex on the diffusion 
of metal ions in water. Geochim. Cosmochim. Acta, 71 (2007) 4416-4424.; K. Furukawa and Y. Takahashi, Effect 
of complexation with humic substances on diffusion of metal ions in water. Chemosphere, in press. 
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Fig. 1. The diffusion coefficients of REE3+
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Magnetic property of the spin-crossover iron(III) compound with structural phase transition 
HAYAMI, S., URAKAMI, D., INOUE, K., NAKASHIMA, S., MAEDA, Y. 
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197Au Mšssbauer spectra of cyclometalated dinuclear gold compounds having 2-C6F4PPh2
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Development of in-beam Mšssbauer spectroscopy using an RI beam in HIMAC of NIRS 
KOBAYASHI, Y., KUBO, M. K., YAMADA, Y., SATO, W., MIHARA, M., SATO, S., 
KITAGAWA, A.  
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Fig.1 In-beam Mšssbauer spectrum of 57Fe(�57Mn) 
implanted into Al. The spectrum was accumulated for 
15 h. The velocity scale is given relative to that in ! -Fe, 
and the convention for its sign is that employed in 
emission source experiment.  



�� �� �� �� �� �� �� �� �� �� �Ý �š �d �í �Ì �� �µ �! �( �+ �þ �e �Q�� �K �" �‰�– �u �ì �…�� I I I ��  

 

�� �� �� �� �� �� �� �� �� �� �� �y �� �È 1�� �R�y �h �{ �À 2�� �� �y�t �Ð�Š 3�� �y ���y �ô �y �ç 4��  

�� �V�è �� �¹ 1�� �y �M�Z�m� 2�� �ž �‚�ã �Ú 1�� �æ�� �~ �¡ 3�� �®�©�² �z �ý 4��  

�� �Ø�h �� �g 1�� �ü �	�H �ý 3 

 

�	 �#�� �&�! �
  

�� �þ�e �Q�� �� ZnO�� �#�ú �¢ �T �‡ �“ �.�' �� �] �p �“ �" n �s �f �‡ �W���� �* �� �� �"�õ �„ � �÷ �¼�.�à �¥

�� ���� �� �· �¦ �7 �/�5 �> �B�0 �Ö���± �� � �_ �� ���" �’ �É���§ �Ž �� �, �� ���+ �Ã�ø �� �� �+�� ZnO �# �J

�Û�Ã�" �| �r �� �� �´ �T �‡ �Œ�� �y �� �� �w�- �+ �� �&�� �J �Û�Ã�" �Ò�� �E�� �E�‡ �[ �ª �S�. �¯ �î �� �+ �� ��

�� �� �Ã�“ �. �a �‘ �� �+ �� �� �� �k �á �� � �+ �� �©�Î �Ó�� �# �� �J �Û�Ã �� �� �� �0 �D�4 �1 �@�� In�� �. �9 �:

�F ���� �� �¸ �c �� �� ZnO �" �T �‡ �Œ�"�w �e �! �Í �Ë���� 111Cd�� �� 111In�� �. �> �C�F �= �� �� �+ ���Ý �š �d

�í �Ì�� �µ �� �J �Û�Ã�l �ù �" �‰�– �u�. �ì �…�� �� �<�A �3 �" �Ã�“ �� �" �� �û �.�ñ �$ �� ��  

�	 �€�� �
  

In(NO3)3�E3H2O �" �2 �6 �; �F �A�½�· �! ZnO �Ù�¨�. �c ���� �2 �6 �; �F �A�� �} �\ �! �å �Ê�� �+ �%�� �c

�Â�›�— �� �� �Ù�¨ �ï�Ÿ �. �• �� �� In �¿ �Œ�# Zn �! �† �� �� �h�{ �œ�³ �� 0.05%�� � �+�( � �! �ñ �ê�� �� ��

�� �"�Ù �¨ �ï �Ÿ�� In �. �9 �F �> �� � �� ZnO �Ù�¨�� undoped ZnO�� �.�` �� �! �� �b �•�• �� �� �� 1,000��

�� 3 �¤ �� �Á�• ���� �� �� �, �) �"�Á �• �ï �Ÿ�! 111In �" �v �þ�½ �· �. �¾�I ���� 1,100�� �� 2 �¤ ���Á �• �� ��

�š �d�í �Ì �� �» �• �É�" �ï �Ÿ�� �� ���� �» �• �! �# �•�« �" 4 �¯ �^ �n �µ �.�™ �É�� �� �•�º �� �) 1000 K �" �º

�Œ�×�q �! �� �� �� ���í �Ì �� �5 �? �3�8 �A�" �º �Œ�Y�| �“ �. �ñ�$ �� ��  

�	 �Ü�¬ �
  

Fig. 1 �! In �. 0.05%�9 �F �> ���� �• �) �, �� �š�d �í �Ì

�� �5�? �3 �8 �A�. �Ñ�� �� �> �C�F�= � �� �x �u ���" �� �´ �o

�ÿ �°�Ì �P�X�É�. �j�£ �� �+ �5 �? �3�8 �A�� �� �*�� �O�� �"

�Å�Ô�� �� �• �_ �� �ì�» �� �, �� �� �l �¶ �œ�" �y ��� �L �• �_

�# �� 0.5%�" In �. �9 �F �> �� ���ì �» �� �, �+ �•�_ �! �G�â

�� ���� �* [1]�� �l�¶ �œ�� �˜ �‹ �!�º �Œ�Y�| �“ ���ë �) �, �+ ��

�G� �� �l �¶ �œ�" �ˆ�� � �Õ�O�• �_�# �� undoped ZnO �!

�Ç�,�+ �• �_ �� �l �§�� �G�â �� �� ���* �� �L �• �_�� �ë �) �,

�+ �(� � �
 �ä � �º�Œ �w�e �# �Ñ��� �� �� �%���� �» �• �º

�Œ�! �( �� �� �� �• �_ �³ �� �w�e �� �+ �Ç�ö �� �Ï �ð �� �, �� ��

�©�Ê�é �� �# �� �� �,�) �" �º �Œ�Y�| �“ �� �) �� �J�Û �Ã�U�Þ

�� �" �T �‡ �� �{ �ƒ �Œ�� �J �Û�Ã �" �| �r �Ä �” �! �� �� �� �ó

�ò ���+ �N�• �� �� �+��  

�	 �i�ß �• �Æ�
  

[1] W. Sato et al., Phys. Rev. B. 78, 045319 (2008). 

 

Local fields in I n-doped ZnO observed by means of the TDPAC method 

SATO, W., OHKUBO, Y., ITSUKI, Y., SUSUKI, H., MORIMOTO, S., SHINOHARA, A., NASU, S. 
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Fig. 1. TDPAC spectra of 111Cd(�� 111In) 
in 0.05at.% In-doped ZnO at the indicated 
temperatures. 
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