
２．１．１ 自然界のトリチウム源
地球上に存在するトリチウム（3H，以降Tと表記）源に

は，自然界で生成される天然起源と，人的な活動によって

生成される人為起源とがある．天然起源のトリチウムは，

主に大気上層での高エネルギー宇宙線（中性子や陽子）と

空気（14N，16O）との核反応，核粉砕反応により生成される

と考えられている［１‐３］．宇宙線によるトリチウム生成率

は，およそ 0.20 atom/cm2/sec と推定されており［４，５］，地

球上の表面積を 5.1×1014 m2 とすると，トリチウムの年間

生成量は約 72 PBq（P＝1015）となる．地球全体のトリチウ

ム保持量は，トリチウムの放射壊変（半減期：12.3年）によ

る減少量とバランスしており，1～1.3 EBq（E＝1018）と推

測されている［６］．これを重量に換算すると約 3 kg に相当

し，将来のD-T反応型核融合炉１基が保持するトリチウム

量（数 kg）に匹敵する．また，６Li（n，�）T反応や，ウラン

などの自発核分裂からトリチウムが生成されるが，生成量

は 10－6 atom/cm2/sec 以下であり［７］，環境トリチウムへ

の影響は無視できる．

一方，核兵器開発や平和利用を目的とした原子力技術開

発においても，トリチウムが生成されている．人工的なト

リチウムは，核実験の際の生成物として，また原子力関連

施設内で副次的に生成され，大気環境中に放出されてい

る．現在，自然環境中に存在するトリチウムの大部分

は，１９４５年～１９８０年に行われた大気圏内核実験，特に水爆

実験の結果として地球上に拡散したものである．その総量

は 186 EBq と推定されている［６］．

原子力発電所や再処理工場でも副次的にトリチウムが発

生するため，気体状のトリチウムは管理基準を満たしたの

ち，排出ガスとして施設から放出されている．１９９５年から

１９９７年までの３年間に，全世界の原子炉施設および再処理

工場から気体として放出されたトリチウムの総量は，およ

そ43 PBqと推定されている［６］．１年平均に換算すると14

PBq となり，宇宙線によるトリチウム年間生成量の 1/5

に相当する．

２．１．２ 大気中トリチウム濃度の経年変化
宇宙線により大気上層に生成されたトリチウムは，一部

は酸化されて水状トリチウム（HTO）となり，成層圏から

対流圏に入って，大気／水循環に取り込まれる．同様に，

核実験に由来するトリチウムも，実験直後に一時的に大き

な値を示すが，その後は大気／水循環系に取り込まれ大気

環境中を拡散する．

大気中トリチウムは，主に水蒸気（HTO），水素

（HT）および炭化水素（主にCH3T）の化学形で存在してい

る．図１に大気中トリチウム濃度の経年変化を化学形態別

に示す［８］．本格的な核実験が開始される前の１９５０年代初

頭は，HT濃度で1 mBq/m3以下であった．しかし，大気圏

内核実験が開始されると，HT濃度は指数関数的に増加

し，１９６０年代初頭から１９７０年代初頭にかけては 100 mBq/

m3 を超えるまでになった．その後，大気圏内で核実験が行

われなくなると，１９７０年代半ばからはすべての化学形態で

トリチウム濃度が減少している．環境中のトリチウムは，

大気や海水への拡散による希釈効果と，トリチウムの放射

壊変により減少すると考えられている．Mason らは，１９６８
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年から１９７８年にかけて測定したHT濃度の変動から，放射

壊変を考慮したHTの滞留時間を 4.8 年と推定した［９］．ま

た，岡井らは，１９８４年から福岡で大気中トリチウム濃度測

定を開始し，HTの滞留時間を6.5年（１９８８年～１９９２年），１０

年（１９８８年～１９９５年）と見積もった［１０］．１９７０年代と比較

してHTの滞留時間が長くなっており，何らかのHT放出

源による影響を示唆した．表１に岡井らが測定した化学形

態別の比放射能を示す．HTOと比較してHTやCH３Tの比

放射能が，３～４桁大きい値を示している．この要因とし

て，環境中での化学形態間の転換反応速度が遅いこと，化

学形態毎の発生源が異なることを挙げている．

気体状トリチウム放出源について，Happellらは，原子力

関連施設から環境に放出されたトリチウム総量［６］と，大

気中HT濃度の観測結果から推算した大気環境中トリチウ

ム総量との比較から，近年のHT放出源が原子力関連施設

である可能性を示唆している［１１］．

２．１．３ 化学形態別トリチウムの測定方法と近年
の測定結果

大気中トリチウムの化学形態を弁別して測定を行うた

め，図２に示すような化学形態別トリチウム捕集装置が考

案された［９，１０，１２，１３］．装置を構成する各機器は直列に接

続され，ポンプで試料空気を吸引して化学形態別にトリチ

ウムを捕集する．この装置では，始めに冷却凝縮器と吸湿

材を用いて大気中の水分（HTO）を捕集する．吸湿剤に

は，シリカゲルやモレキュラーシーブスが用いられる．次

に，水素成分（HT）を触媒で酸化して水（HTO）の化学形

態に転換したのち吸湿材で捕集する．大気中の水素の存在

比は 0.5 ppm程度ときわめて微量のため，無トリチウム水

を電気分解して得られる水素ガスを担体として触媒前段に

添加し，放射能測定に必要な水分量を確保する．最後に，

メタン成分（CH3T）を 300℃以上に加熱した触媒で酸化

し，吸湿材で捕集する．大気中のメタンの存在比も1.7 ppm

程度と僅かであるため，トリチウムを含まないメタンガス

を担体として触媒前段に添加して，測定に必要な水分量を

確保する．捕集した各試料水を吸湿材から回収し，環境試

料測定に適した低バックグランド型液体シンチレーション

計数装置でトリチウムを定量し，大気中トリチウム濃度に

Species
Concentration,
mBq/m3

Specific activity,
TU

HTO 18.7-23.3 14.6-16.7

HT 27.5-48.5 5.5･10５-1.0･10６

CH3T 11.6-15.6 3.2･10４-4.5･10４

図１ 化学形態別に示した大気中トリチウム濃度の変遷［８］．

表１ トリチウム濃度と比放射能の年平均値の範囲［１０］．測定期
間：１９８４年～１９９５年．

図３ 熊本［１２］と土岐［１３］における大気中トリチウム濃度の変動
測定期間：２００３年１月～２００６年３月，（a）HTO，（b）HT，

（c）CH３T．

図２ 化学形態別大気中トリチウム捕集装置のフロー図．
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換算する．

図３に，２００３年から２００６年にかけて熊本市［１２］と土岐市

［１３］で測定した化学形態別トリチウム濃度を示す．熊本市

は海洋近くに位置し，土岐市は山に囲まれた内陸に位置す

るが，図３に示した測定期間では地理的な特長は見られな

い．また，日本国内の複数の機関で測定したHTO濃度の比

較でも，違いが見られていない［１３］．これは日本が周囲を

海に囲まれた面積も広くない島国であり，緯度の違いも小

さいことから，地域差が見られないと考えられている．一

方で，中国内陸部の環境水中トリチウム濃度は，海洋周辺

と比較して高い値を示すことが知られている［１４］．海洋周

辺が低くなるのは，トリチウム濃度が低い海水蒸気を含む

海洋性気団により，希釈されるためと考えられている．

図３（a）に示す水蒸気成分（HTO）は，大気中に含まれ

る水分量と相関があり，気象の影響を受けて季節変動を示

すことが知られている．すなわち，夏季は気温が高く，水

分を多く含む海洋性気団に覆われるため，大気中水分量が

多くなり，大気 1 m3 あたりのトリチウム濃度（mBq/m3）

が高くなる．また，冬季は気温が低く，乾燥した大陸性気

団に覆われるため水分量が少なく，大気中トリチウム濃度

は低い．図３（b）と図３（c）に示す水素（HT）およびメタン

（CH3T）成分に，明確な季節変動は見られない．全般的に

トリチウム濃度レベルが低くなっていることも，季節的な

傾向を見ることを困難にしている．特に，メタン成分は，

トリチウム濃度が減少しており，従来の手法では測定が困

難になりつつある．

２．１．４ おわりに
近年，核実験に由来する人工的なトリチウムの影響が少

なくなっている．しかし一方で，地球温暖化対策として新

しい原子力関連施設が増設され，大量のトリチウムを使用

する国際熱核融合実験炉（ITER）の建設も進みつつある．

このような現状を鑑みると，今後も継続して大気中トリチ

ウム濃度の変動を監視することは，核融合炉を含む原子力

関連施設による環境影響を評価する上でますます重要にな

るであろう．
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