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Abstract 

The analytical method of cobalt-60 in marine sediments are first described : Cobalt-60 

in marine s巴dimentswer巴 leachedfrom the sediments using h巴ated8 N-hydrochloric acid 

after the organic materials w巴redecomposed by mixing the sedim巴ntwith antiformin and 

by heating, and the leached solution was passed through the anion exchange column. Cobalt 

was eluated by 4 N-hydrochlotic acid, and it was further pur泊 edas it b巴ingpassed through 

th巴 cationexchange column which had been巴quilibrat巴dwith hydrochloric acid and t巴tra-

hydrofran mixture. Then, th巴 purifiedcobalt was electroplated on the copper plate. D巴ter-

mination of the radioactivity and identification of the cobalt-60 wer巴 madeusing th巴 low

back-ground beta-ray spectrometer and the Ge (Li)・gamma-rayspectrom巴ter.

The determination was made to cobalt司60in th巴 marinesediments collected at the coas勾

tal area of Japan and th巴 deepsea bottom of the western North Pacific Ocean. As the 

result, cobalt-60 was d巴tectedfrom almost all samples, and th巴 rangeof cobalt-60 contents 

was found to be 0-12 pCi/kg of dry mud. As th巴 originof cobalt-60 in marine sediments, 

fallout, recent iron materials and cooling wat巴rfrom atomic piles can be point巴dout. It is 

considered that the cobalt-60 from fallout is predominant in th巴 widespreaddistribution 

of this nuclide. Cobalt-60 was also det巴ctedfrom the marine sediments collect巴d at the 

depth of about 3000 m. Hence, it is considered that the cobalt-60 was brought there by 

precipitation of detritus of plankton which had concentrated the nuclid巴 pr巴liminarily at the 

surface layer. 

1. はじめに

コバルト－60は通常非放射性のコパノレト元系l己中性子を照射した際｛ζ日Co(n, r) 6°Co反応lとより生成され

る放射性核種であり，ウランー235やプjレトニウムー239の核分裂の際lζ生成される収率は極めて低く，ほとんど無

視される．したがって，これまで原水爆実験等の際に放出される核分裂生成物（死の灰）にはコバルト 60は含

まれておらず，原子炉の冷却水特有のものであるとし，自然界，特lζ海洋lと宥在するコバノレト 60は原子炉の冷

却水の影響によるものとされ，その判定の重要な指標核種として用いられてきた．しかしながら，乙のコバルト

＊；毎象深海洋汚染調査室
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一60は1960年頃，ビキニ，エニュエトック環礁で行われた原爆実験後の周辺海域の魚類及ひ、フ。ランクトンからか

なりの量発見されており（Lowman1960, Palumbo 1963, Seymour 1963, Welander and Palumbo 1963), 

また air-bornedust中l乙存在する乙とも確認されている（Parkins,et al, 1965）.また最近では放射性トレー

サーとして鉄鋼中lζ含まれており，環境中におけるコパノレト60の存在が一般化されてきており，もはや原子炉

の一次冷却水特有のものとしてコバルト 60を単純化は使用することが出来ない状況になっている．しかしなが

ら原子炉の冷却水中で 8.5436×10-2Ci／年／M W巴のコバルト60が発生し， そのうちの 3.5646×10-1ci1年／M

W巴が液体放出物として排出されている（中烏， 1973). また今後，原子力発電所・原子力船等の増加が考えら

れるが， ζれら動力用原子炉の冷却水の海洋l乙及ぼす影響を把握するために， コバルトー60の調査が有効である

こともまた否定出来ない． したがって，日本周辺海域のコパノレトー60の汚染レベルの現状を把怪し，今後の原子

炉の冷却水による放射能汚染の評価が出来得るように備えておく必要がある．このような考えに基づき， ζζ数

年，日本周辺海域における海底堆積物のコバルトー60の測定が行・われて来たが，これまでに得られた結果と知見

について報告する．

2. 試料及び分析法

分析法についてはすでに別の論文（Shiozaki,et al, 1972）で報告したので， ζ乙では分析法の概要及び検討

について述べる．

1）試料

海底堆積物を約80。Cで乾燥し， 粉砕い孔径2mmの僚を通ったものを試料として用いた．通常，海底堆積

物iζ含まれているコバルト60は極く微量であるので，試料は出来る限り多量に用いる方が良いが，実験操作の

規模から考えて， 300～500g用いた．

2）分析法

分析法を作成するに当たって，次の点l乙考慮を払った．

i〕陰イオン交換分離

海底堆積物中には，多量の鉄・アJレミニウム・マンガン・カノレシウム等が合まれており， ζれらから街単lζコ

パノレト与を分離するために，塩酸一陰イオン交換樹脂系を用いた．そのため泥からのコバルトの抽出液lとはコバル

トがカラムlζ吸着するに必要な SM塩酸を用いた． また， 強塩基性陰イオン交換樹脂としては Amberlite-CG-

400, Dowex-1等があるが，後者の場合， SM塩酸抽出放を通した際，コパノレトのバンドの移動が前者の場合よ

りも激しく， SM塩酸洗浄液を流し終わる前l乙一部のコパノレトが流出し，収率が低下するので，陰イオン交換樹

脂としては AmberliteCG-400が最適である．

ii）酸化剤

海底土佐積物中のコパノレトは有機物との間に錯化合物あるいはキレート化合物を形成している ζとが考えられる

ので，予め有機物を分解しておく必要があるが，後の陰イオン交換のさい，妨害lとならないように，酸化剤とし

て次亜塩素酸ナトリウムを用いた．したがって，有機物の分解が完全であるとは言いがたい難点がある．

iii)他元素からの分離

通常コパノレトは塩酸ー陰イオン交換樹脂系でかなりの純度にまで精製出来るが，ノレテニウムや銅からの分離が

不完全である．したがって，とれらの元素や，海底堆積物中lて多量に存在する放射性希土類元素や天然の放射性

元素からの分離を一層確実にするために， テトラヒドロフラン（THF）一塩酸混液を用いる陽イオン交換法

(Korkisch and Ahluwalia, 1966）を併用した．
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iv）電着

コパルトー60の放射能の測定lとは計数効率の良い P線測定が用いられるが，コバルト 60のP線のエネJレギー

が弱いため（0.312 MeV），自己吸収を出来るだけ少なくする必要があり， そのため電者法が用いられた．また

化学的収率は霞着された金属状のコバルトの重量を用いた． 表uと示すjffiり，担｛本最と電着量は良い一致を示

す．上記の検討を基lζ次の操作法を用いた．

5£ ビーカーに 500gの乾土を秤取し，とれにコバルト担体及び次亜塩素酸ナトリウム溶液を加え，加熱し，

有機物を分解した後，塩酸を加え酸濃度をSMとし，よく撹持し，抽出する．主11出液はガラスフィJレターでろか

し，ろ液を陰イオン交換カラム（Amberlite-CG-400,4 cmゆ×30cm) Iと通し，コバルト及び欽を吸着させる．

カラムをSM塩酸で洗浄後， 4M塩駿でコバルトを溶離させる． 流出液l乙過酸化水素水を加え， 蒸発乾溜した

後，少量の SM塩酸lζ溶解し，再度小型の陰イオン交換カラムlと通し，コバルトを精製する．

Table 1 The results of the separation experiments of cobalt-60 from 

other radionuclides 

試料重量 担体量 主主主且 電着重量 放射能
トレーサー

(g) (mg) (dpm) (mg〕 (cpm〕

ノ

10.0 11. 6 11.4 0.14±0. 51 

10. 0 0.37士0.13

10.0 11. 6 144C巴＿144Pr 2520 11. 6 0.03士0.18

10. 0 11. 6 iooRu lOBRh 3050 11. 7 0.13土0.20

10.0 11.6 54Mn 3770 11. 3 -0.17士0.17

精製されたコバルトは蒸発乾潤した後，少量の20963M塩酸 8096THF混液化溶解し，同じ混液で飽和され

た陽イオン交換樹脂lζ通す．同じ没液で洗浄後， 10966M塩酸－9096THF 7.昆波でコバルトを溶南It.し，再度陽イ

オン交換法でコパlレトと THFを分離した後，蒸発乾凋後，アンモニア塩基性で，還元朔jとして酸性亜硫酸ナト

リウムを加え，銅円板を陰極として，コバルトを銅板上lζ電着．電着されたコバルトの重量と担体量から化学的

収率を算出し，電着板はそのまま P線測定を行った．

3) 放射能澱定

放射能の測定には低パックグラウンドP線スペクトロメーター（ピコベーター，富士電機製〉を用いた．コバ

ルトー60の確認には P線スペクトル及び Ge(Li）半導体検出機による r線スペクトルにより行った．代表的な

スペクトルを図uと示す．上記の分析法による他核種からの分離を確認するためK，幾つかの放射性同位元素を

用いて分離の度合いを確認した．その結果を表uζ示す． ζれから明らかな如く， 144Ce,100Ru等からの分離は

完全であり，また図uと示すスペクトルからもその他の核種の影響が無いζ とが判る．また試薬のブランクテス

トの結果， 0.14土Q.09,o.os士O.09 cpmの結果が得られた．乙のζ とから試薬によるブランクは問題にならな

いζとが判る．

3. 沿岸域の海底堆積物中のコバルト 60

測定結果を表21ζ示す．海上保安庁水路部で採取された試料は，スミスマッキンタイヤ型採泥器またはエクマ

ンパージ型採泥器を用いて採取された泥の表面から 3CIDけずり取ったものであるが，底質の関係上，上記採泥器

が使用出来ない場合のみ円筒型採泥器を用いた． コバルト 60の値は福井の 675pCi/kgの高い値を除けばほぼ
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Table 2 The Results of Cobalt-60 Determinations of Marine Sediments 

Collected at Coastal Area 

採取位置 採 取 年 月 日 ｜水深 ICo-60 p叫日4p吋
室蘭港内 昭和47年7月19日 0.9土0.5

日本鋼管鶴見造船所前 47 6 28 0.7土0.5

宮津湾，黒崎i中 47 7 10 5.7土0.6

舞鶴湾，三浜沖 47 7 10 5.2土0.6

広島三菱重工広島造船所付近 47 8 23 1. 8土0.6

斐伊川河口 47 7 3 o. 1士0.5

33。55',-N,130°51' E 47 8 16 1. 4士0.6

三菱重工長崎造船所前 47 6 22 2.1士0.6

福井 675 士8

36°01’N, 141°00’E 47 9 5 240m 4 ±1 237 士18

36°10' N, 140°50' E 47 9 5 120 5 土1 230 士21

36°20' N, 140°43' E 47 9 5 40 1 土1 123 士14

36°20' N, 140°50’E 47 9 5 110 5 士1 226 ±21 

36°21'N, 141°01〆E 47 9 5 460 3 士1 39 ± 9 

36°30’N, 141°00' E 47 9 5 310 10 土2 110 士13

36°40’：N, 141°00’E 47 9 5 110 6 士1 24 ± 8 

36°50’N, 141°00' E 47 9 7 91 7 土1 575 士33

37°00' N, 141°10' E 47 9 6 120 9 土2 93 土12

37°10'N, 141°10’E 47 9 6 125 9 ±2 125 土13

37。20'N, 141°11' E 47 9 6 80 5 士1 256 士21

37°30'N, 141°10'E 47 9 6 48 1 ±1 54 士10

37°30' N, 141°22' E 47 9 6 110 4 土1 78 土11

37°30’N, 141°30’E 47 9 6 160 2 ±1 126 土14

37°30’N. 141°41' E 47 9 6 270 6 士1 109 士12

37°30’N, 141°50' E 47 9 6 410 8 ±1 78 ±11 

37°30' N, 142°00' E 47 9 6 560 3 土1 54 土10

37°10'N, 141°10’E 48 9 27 100 11 土2 235 土14

37°20’N, 141°10' E 48 9 27 69 5 ±1 152 土11

37°30' N, 141°10' E 48 9 27 41 7 ±1 177 士12

37°41'N, 141°10'E 48 9 27 39 1 ±1 60 士 8

37°50' N, 141°04' E 48 9 27 30 5 ±1 49 土 8

37。51'N, 141°15' E 48 9 28 48 2 土1 42 土 8

38。00’N,141°15' E 48 9 28 44 2 ±1 33 土 8

38°10’N, 141°05’E 48 9 30 29 6 士1 181 士12

38°10' N, 141 °05' E 48 9 30 29 1 士1 25 土 7

38°10'N, 141°15'E 48 9 28 40 2 土1 58 土 8

38°161 N, 141 °111 E 48 9 25 12 ±1 178 土12

43°35’；N, 141。09’：E 48 7 13 75 5 土1 166 士13

35°421 N, 135°571 E 48 7 14 52 7 士1 391 土18

37°581 N, 139°02' E 48 8 7 38 3 士1 234 土28

184 ±33 

39 土33

140 土25

164 土30

82 土24

107 士30

55 士22

142 土28

80 ±24 

75 士23

30 士19

118 土53

65 ±23 

154 土31

86 士23

99 土23

23 土18

50 士14

48 士15

80 土13

41 ±17 

42 士15

35 土16

64 ±21 

115 土16

38 士11

44 士14

104 ±16 

59 ±14 

66 土16
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Fig. 1 /3-Ray Spectra of Ch巴micallySeparated Co 60 from孔1arineS巴diments

0～12pCi/kgの範囲lと入り， 標準偏差の3倍以下のものは全体の約1/3であり， 大半の試料から極微量ではあ

るがコバルト 60の存在が認められた．乙れらのコバルトー60の起源については，次のものが考えられる．

i）放射性降下物

ii）原子力発電lと伴う冷却水

iii）比較的最近の鉄材

i) Iζついては， 1962年から1964年までの間 Perkinsら（1965〕によって測定された結果によれば，約 5～

324dpm/Ft3の備が得られており， ζれは 137Csの約11100～1/200Iと相当する． ii）については原子力発電所

あるいは原子力軍緩等の原子炉の冷却水中に合まれているものである. iii）は最近の鉄材にはコバルト 60が含

まれており，予定値としては 3pCi/g鉄の値が見込まれていたが，千葉ら（1973）によれば0.03～O.06 pCi/g鉄

のコバルト60が検出されている．福井の675pCi/kg乾土及び昭和47年lと採取された常磐沖の 10pCi／ぬ等は場

所等を考慮すると原子炉の冷却水によるものと考えられるが， ii）及び iii）は比絞的地域的なものであり，そ

れ以外の海域のコパノレトー60については，放射性降下物lとよるものと考えるのが妥当と思われる．常磐沖で採取

された試料については 144Ce及び 1oaRuの測定が同時（C行われたので， ζれらの核種との比較を行ったが一定の

関係は見出せなかった．コバルトー60を深度別に見ると図2の如くなり， 200m以浅では値は大幅にばらつくがと

れば複雑な海況と堆積物の粒：皮及び鉱物組成の相異によるものと思われる.200m以深は点数が少なく明確なと

とは言えないが， 300m付近で高く， 500m以深で減少している. 144Ce;aocoの健を深度別lとプロットしたもの

が図3であり， 200m以浅では 10～120の値が得られたが，これは Perkinsら（1965）の得た約2000K較べる

と可成り小さく， iHc巴 lζ対して aocoの濃縮が見られる．とれは eocoの半減期が 144Ceの半減期化対して長

いため， aocoの方がより以前から蓄積されているためである． 300m以深では ratioは 10～20でかなり低い

備であるが， ζれは放射性降下物が吸着する！部局物の量が少なくなると同時に微粒子化し，海底lと達するまでに
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より長時間を要し，寿命の短かい 144CeIと対して 5ocoの方がより多く海底lと達するためと，思われる．

4. 深海底土中のコバルトー60

深海底土の •°Co の分析結果及び同時に測定された oosr, 131c8の結果を表3！と示す. A, B, C点ではいず

れも •oco は検出限界以下であったが， D点では47, 49年ともほとんど同じ値を示し，しかも標準偏差の3伎を

超える値であった．乙れらの放射能が •0co であるととを確認するため銅板上に電着したものについて， P 線ス

ペクトルと G巴（Li）半導体検出機による r線スペクトノレをとったが，結果を図4, 5 lC示す． とれらのスペク

トルから •0co が確認される．またD点では oosr 及び日7Cs も他の海域より高く， 137Cs/90Srが通常の放射性

降下物の値（2.8〕の約2倍を示し， 137Csの濃縮が見られる．また 1a1c8;6oc0は約10で Perkinsら（1965）の

健（100）よりも 1桁小さく， 131c8よりも eocoが更に濃縮されている．もともと放射性降下物中の 6ocoの最

は極く微量あでり，また放射性降下物が深海底lと達するまでに長時間かかるとすれば，半減期約5年の 6°Coが

深海底で検出されるととは一般の予想、iと反する ζ とである． Lowman (1960）の Eniwetokの原爆実験のさい

Table 3 The Results of 6°Co Determinations of Deep Sea Sediments 

Position Sampling Radioactivity (pCi/kg) 
St. No. Depth 

Lat. Long. Date Sr 90 Cs-137 Co-60 

B 30°08' N, 146°58' E Aug.10th, 1972 6260m 4. 8±0. 5 3.7土0.8 -3士1

29°51' N, 146。50'E Mar. 9th, 1974 6265 2.6士0.4 2. 0±0. 6 0士1

30°00' N, 146°55’E Mar. 9th, 6215 8 ±1 5 士1 0土2

30°09' N, 147°09' E Mar.11th, 6255 4.5土0.9 2 ±1 1土2

c 29°55' N, 159°46' E Jul. 30th, 1974 5710 3.0土0.4 3.1±0. 7 0土1

30。01'N, 159°58' E Jul. 30th, 5686 2.3土0.4 5.5土0.8 0土1

30°09' N, 160°16' E Jul. 31st, 5695 2. 6±0. 4 5.6土0.9 -1土1

D 35°59’；N, 157°58' E Jul. 30th, 1972 3370 11. 0士0.9 69 土3 7±2 

36。03'N, 158°12’E Aug. 4th, 1974 3345 11. 5士0.9 65 土2 6士1
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の，海洋生物への放射性物質の影響の調査によれば，＇ oCoは最初プランクトン［ζ濃縮され次lζζれを食べる魚

類lと摂取される．

海洋魚中での＇ oCoの turnoverrateは速し比較的すみやかに体外lと排出される． したがって魚類にはほ

とんど濃縮されないが，排出された socoは再びプランクトンlζ濃縮され，結局プランクトンlと濃縮されるζと

が指摘されている．またD点l土地形的［とはシャツキー海膨の西端IC位置し，深度は約3000mで，局四より約2000

m浅くなっている．また底質は有孔虫軟泥であり，有孔虫の遺骸がかなりの量合まれており，そのよの水中は生

物lζ富んだ海域であると考えられる． とのζとは東海区水産研究所の調査結果（1973）によっても裏付けられ

る．

これらの事柄を考慮すると次の如き機構が考えられる．即ち，まず放射性降下物中の＇ oCoがプランクトンビ

濃縮され，その遺骸と共lζ沈降し，比較的速やかに海底lと達したものと息われる．また深度が約3000mであった

ため生物の遺骸が溶けきらなかったととも重要な要素と考えられる．深海底土の試料の分析例が少なく，十分な

結論は得られないが，今後更に多くの試料について分析を行い深海底土への放射性物質の濃縮機構を明確にして

いきたい．
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