
１．はじめに

半減期3.8日の Rn（ラドン）は大気の輸送拡散を

検証するためのトレーサーとして広く用いられてい

る．この理由はラドンが鉱物に含まれる Ra（ラジ

ウム，半減期1600年）の自然崩壊によって生成され，

陸面からは海面の200倍程度強く放出される性質を持

つからである．海洋にもラジウムが溶けているので海

水中にもラドンが存在し，表層海水のラドン濃度を用

いて大気と海洋の気体交換速度が推定されている．南

極大陸は氷床で覆われているため，南極大陸から発生

するラドンは海洋よりも少ない．したがって南極海洋

上の大気中ラドンは海洋から放出されたラドンと，南

アメリカ大陸，アフリカ大陸，オーストラリア大陸で

放出され輸送されたラドンからなる．

Lambert et al.（1970）は1968年２月22日に南極大

陸のTerre Adelie基地（南緯67度，東経140度）で大

気中のラドン娘核種をフィルターに採取し，α線シン

チレーション計測法を用いてラドン濃度を測定した．

通常は1pCi/m（1pCi＝37mBq）の濃度が低気圧

の通過に伴って10pCi/mに急増した，と報告してい

る．このようなラドン濃度増大現象を「ラドニックス

トーム」と呼んだ．またPolian et al.（1986）は南イ

ンド洋のCrozet，Kerguelen，Amsterdamの各島

で，α線シンチレーション計測法を用いて濃度を測定

している．これらの島では通常の濃度は0.2～1.5

pCi/mであり，ラドニックストーム時は４時間程度

で４～10pCi/mまで急増し，２～６時間で元のレベ

ルまで低下する，と報告している．この高濃度ラドン

は低気圧に伴ってアフリカ大陸から輸送されたと結論

している．

南極海洋上の大気中ラドン濃度は対流圏オゾンや関

連する反応性気体の起源を推定する為にも用いられて

いる．Gros et al.（1998）は，1993年から1994年の夏

季に１日に２回２時間かけて船上で大気を採取し

Lambert et al.（1970）等と同じくα線シンチレー
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第46次南極地域観測隊において，高感度ラドン検出器を南極観測船「しらせ」に設置し，2004年12月３日～2005
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ション計測法を用いて濃度を測定した．観測海域はタ

スマニア島からロス海を経てニュージーランドにいた

る南緯43°～77°の範囲で，濃度の平均値は1pCi/mと

報告している．また，南緯65°と77°の間で，２例のラ

ドニックストーム（最大ラドン濃度値4pCi/mと5

pCi/m）を報告している．

表層海水中ラドン濃度から求めた大気と海洋の間の

気体交換速度と風速の関係の検討からWanninkhof

（1992）は交換速度が風速の２乗に比例するモデルを

提案した．Schery and Huang（2004）はこの関係に

基づいて海洋起源のフラックス F を

F ＝au Ra/Sc （1)

で計算した．aは定数（sec/m），uは月平均風速

（m/sec），Raは海洋混合層内のラジウム濃度

（mBq/m），Scはシュミット数である．シュミット

数は Sc＝A＋Bt＋Ct ＋Dt ＋Et の多項式で表され，

A，B，C，D，E は定数，tは海水温（摂氏）であ

る．このフラックスは海洋全体で平均すると0.00182

Rn原子/cm/sec（0.0382mBq/m/sec）となる．交

換速度を風速の何乗で表現するのが適当かについては

例えばWanninkhof and McGillis（1999）やHo et
 

al.（2006）が議論している．

Taguchi et al.（2002）は，ラドンを用いて全球移

流拡散モデルを評価する実験で海洋のフラックスは一

定とした．南極周辺のように陸域起源ラドン濃度が極

めて低くなる地域では，海洋起源のラドン濃度が卓越

するので，長距離輸送の再現性を検証するには海洋か

らのフラックスにも精度が求められる．ところが，

Schery and Huang（2004）のフラックスの評価や，

気体交換係数の風速依存性を大気中ラドン濃度から論

じたものは筆者らの知る限り見当たらない．また海洋

からのフラックスを評価する為には南極海のように陸

域起源ラドンが減衰している海域での観測が有効だ

が，先に述べた先行研究から0.2pCi/m以下の低濃

度を測定する必要性がわかる．

本研究の目的は低濃度を精度よく長期間測定するた

めに開発したラドン検出器の動作を現場観測で確認

し，低濃度地域のラドン濃度の変動を示し，長距離輸

送の評価，海洋からのラドンの放出量の評価などへの

利用の可能性を示すことである．具体的には第46次南

極地域観測隊において，南極観測船「しらせ」に高感

度ラドン検出器を搭載し，南極海における大気中ラド

ン濃度の連続観測を行い，暫定的なフラックス推定値

を全球移流拡散モデルに与えて再現実験を行い比較し

た．次の節では高感度ラドン検出器の構造，校正，観

測航海の概要を述べ，引き続く節で観測結果，複数の

フラックス推定値を用いた全球移流拡散モデルの計算

結果を例示し，風速と濃度の関係を考察する．

２．観測方法

2.1 高感度ラドン検出器

今回用いた高感度ラドン検出器は静電捕集型と呼ば

れる型式で根本ほか（1997）とTakeuchi et  al.

（1999）が記述した旧型ラドン検出器と同じである．

測定原理は，ラドンの娘核種が陽イオン化している性

質を利用して，PINフォトダイオードの表面にラド

ン娘核種を静電的に捕集し，娘核種 Po， Po，

Poのα崩壊によって放出されるα線のエネル

ギーを高精度で測定するというものである．Ui et al.

（1998）は，旧型検出器を用いて1996年９月～1997年

１月に昭和基地で大気中ラドン濃度の観測を行ってい

る．

検出器は容積70リットルのステンレススチール製の

静電捕集容器，フィードスルー，プラスチック製蓋な

どからなり，頭部には，PINフォトダイオード，前

置増幅回路・高電圧分割回路が内蔵されていて，静電

捕集容器にはフランジ，大気入出パイプが付属してい

る．容器内面からのラドン放出を避けるために前述の

ラドン検出器を改良して容器の構造を曲面状とし，溶

接した部分の加工精度を上げた．容器内面は電解複合

研磨法で平滑性R ＝0.4μmの鏡面仕上げを行っ

た．

2.2 感度校正

検出器の静電捕集電圧特性を調べるために，検出

器，電離箱，気圧計，露点計，流量計，気温計，エ

アーポンプ，ラドン源から構成されるラドン濃度校正

実験システムを製作した．ラドン濃度標準原器として

容積1.5リットルのガス用電離箱を使用した．この電

離箱はラドン濃度国際共同比較実験（下ほか 1997）

で絶対値が校正されている．

捕集電圧特性を調べるために，ラドン源からラドン

ガスをシステムの純空気の循環系に導入した．絶対湿

度を0.35±0.05g/mに保って，静電捕集電圧を－500

Vから－2,900Vまで変化させて特性実験を行った．

捕集電圧が－2,000V以上では濃度校正係数がほぼ一

定になる事が分ったので南極海の観測では捕集電圧を

－2,000Vで固定した．
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検出器の湿度特性を調べるために，上記の校正実験

システムを用いて湿度特性実験を行った．システム内

の空気の露点と気温から絶対湿度を測定した．捕集電

圧を－2,000Vで一定にして，シリンジで純水を注入

して絶対湿度を0.4g/mから12g/mまで変化させて

濃度校正係数を求めた．絶対湿度を0.4g/mから2

g/mまで上げていくと，校正係数は1.0から0.8

（ Po/day）/（mBq/m）まで減少し，校正係数の湿

度依存性が現れた．絶対湿度が２から12g/mの範囲

では校正係数は湿度と無関係にほぼ一定となった．

南極海での採取大気の絶対湿度範囲は後述する２つ

の観測海域について，1）往路で４～11g/m，2）復

路で２～11g/mであった．湿度特性実験結果から，

絶対湿度2g/m以上での濃度校正係数 CF は，

CF＝0.81±0.04 （ Po/day）/（mBq/m）

となった．濃度観測値 RN はこの CF を用いて次式，

RN＝（CPD-BG）/CF mBq/m （2)

で与えられる．但し CPD は１日あたりのカウント数

である．本短報では日平均値のみを議論する．

2.3 バックグラウンドの補正

ラドン検出器の静電捕集容器内部のステンレスス

チール表面からのラドン放出を調べるためにブランク

実験を３回行った；A）2004年11月30日から2004年12

月２日までの３日間，B）2005年７月26日から８月２

日までの８日間，C）2006年10月21日から2006年12月

11日までの52日間．上記C）のブランク実験期間にお

ける１日あたりのパルス波高分布を第１図aに示す．

横軸のアナログデジタル変換器の一目盛り（チャネ

ル）は3.9mVである．南極海における2004年12月３

日から2005年３月19日の107日間の観測期間における

パルス波高分布は第１図bに示す．次に第１図bか

ら第１図aの分布を減じたパルス波高分布を第１図c

に示す．この図でラドン娘核種 Po， Poのα線

による２個のピークが確認できる．第１図cは南極海

における濃度を求めるための，ブランクを差し引いた

ラドン娘核種による信号分布となる．

日別濃度を算出するために，第１図c横軸のラドン

娘核種 Poの信号領域（ROI領域）は164～181チャ

ネルとした．第１図aにおいて，このROI領域のカ

ウント数をラドン娘核種 Poの１日当たりのブラン

ク係数率を BG とすると，BG＝4.8±0.3（ Po/

day）となった．

2004年12月３日から2005年３月19日の観測期間にお

ける上記ROI領域の日別パルス波高分布からラドン

娘核種 Poのカウント数 CPD を求めた．

高感度ラドン検出器の検出下限は，Currieの定義

式（Currie 1968；上山 2010）により，下式で与えら

れる．

L＝（BG＋4.65×SD）/CF （3)

ただし，Lは１日当たりの検出下限濃度値（mBq/

m），CF は濃度校正定数（（ Po/day）/（mBq/

m）），BG はブランク計数率（ Po/day），SD はそ

の標準偏差である．

この式（3）に，前述の濃度校正定数 CF，ブラン

ク係数率 BG とその標準偏差 SD を代入して，検出

下限値 Lとして7.7（mBq/m）を得た．

2.4 観測概要

南極観測船「しらせ」第１観測室に高感度ラドン検

出器とラドン観測システムを設置した．大気吸引パイ

プを第１観測室直近の左舷から海面上高度約14mに

長さ約1.5m突き出した．サンプル大気は飛沫トラッ

プを通過した後，直径１/４インチ，長さ約9mのナ

第１図 観測パルス信号のエネルギーレベル別の
度数，a）ブランク実験時 2006年10月22
日から12月12日まで，b）観測時の生
データ2004年12月３日から2005年３月19
日，c）ブランクを差し引いた観測値．
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イロンチューブで室内配管して，空気吸入口から毎分

6.4±0.5リットルで観測システム配管系へ導入した．

エアーポンプは連続運転した．フィルターホルダーを

ラドン検出器の空気取り入れ口バルブの直上に取り付

け，直径47mmの孔径0.45μmメンブレンフィル

ターを使用した．除湿剤は南極海では使用しなかっ

た．ラドン娘核種 Po， Po， Poがα崩壊で放

出するα線によるパルス信号のピーク波高電圧を８

ビット高速AD変換器によって計測し，サンプル大

気の流量，気温，相対湿度，露点温度とともに10分間

隔で自動記録した．復路シドニー入港前にバルブを閉

じて外気から遮断した．

第２図に南極海における航跡を示す．観測海域と観

測日は以下の通りである．

1）往路は2004年12月３日から2004年12月17日までの

15日間．オーストラリアのフリーマントル（東経

116°，南緯32°）を出港して，東経110°の子午線に

沿って南下し，南緯60°から西進して，昭和基地沖

合（東経40°，南緯69°）に到達した．

2）昭和基地沖合のリュツォ・ホルム湾定着海氷内に

は2004年12月18日から2005年２月９日までの54日

間．

3）復路は2005年２月10日から2005年３月19日の38日

間．昭和基地沖合からほぼ南緯65°に沿って，東経

150°まで東進して，東経150°の子午線に沿って北

進し，オーストラリアのシドニー（東経151°，南

緯34°）に入港した．

３．結果および考察

3.1 日別ラドン濃度観測結果

第３図aは式（2）を用いて算出した，観測期間

2004年12月３日～2005年３月19日の日別濃度観測値

RNである．また，第３図bは船上における日別風速

値で「しらせ海上気象観測記録」の時別風速データを

日平均して求めた．

3.2 観測値とモデル計算値の比較

比較のために用いた全球移流拡散モデルはTagu-

chi et al.（2002）を改造したモデルで，格子点間隔

は水平1.125度，鉛直は60層からなり，６時間間隔の

全球濃度を計算する．ECMWF現業解析データを輸

送の計算に用いた．このモデルでは，下部境界から放

出されたラドンを境界層高度に応じて混合比に変換

し，境界層内部では高さ方向に一様に加える．この方

法はフラックスが一定でも境界層が薄ければ濃い濃

度，厚ければ薄い濃度を与える．

南極大陸の大部分は氷床で覆われているので南極大

陸のラドンフラックスはゼロとした．また，陸域起源

のラドンフラックスは輸送モデルの検証（Taguchi
 

et al. 2002等）でよく利用される1.00Rn原子/cm/

secを与えた．海洋起源フラックスはモデル計算（A）

では，0.005Rn原子/cm/secとした．モデル計算

（B）では，陸域起源と南極大陸起源ラドンフラック

スはモデル計算（A）と同じで，海洋上は６時間ごと

第２図 第46次南極観測隊を輸送した「しらせ」
の航跡．ラドニックストームを観測した
地点を四角で示す．

第３図 ラドン濃度と風速，a）日平均ラドン濃
度，b）風速．
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の風速の２乗に比例する６時間ごとのフラックスを用

いた．式（1）の定数 aは全海洋からの年間放出量が

実験（A）と同じになるように変更（＝1.64×10 ）

した．また緯度 S＝－40°～－70°の南極海における海

水中ラジウム濃度 RaはSchery and Huang（2004）

に従い，

Ra＝1180＋（－40－S）×60.8（mBq/m） （4)

で与えた．

フラックス計算に用いた水温と地上高さ10mの風

速は，NCAR/NCEP再解析データ（Kalnay et al.

1996）の値を用いた．ラドン濃度は，南アメリカ大

陸，アフリカ大陸，オーストラリア大陸，北半球大陸

および海洋起源を別々に計算した．「しらせ海上気象

観測記録」の艦位データにもとづいて，位置と時刻の

濃度を内挿により作成し，観測のある時刻の計算濃度

だけを１日ごとに平均した．

リュツォ・ホルム湾の昭和基地沖合に停泊中はオン

グル諸島の露岩域からのラドンも観測していると考え

られるが，輸送モデルにはこの発生源を与えていない

ので，計算結果との比較は，1）往路と 2）復路を合

わせた53日間について行った．ラドン濃度の観測値，

モデル計算（A），モデル計算（B）の平均値と標準

偏差はそれぞれ，1）往路で39±16，44±14，49±17

mBq/m，2）復路で48±22，33±12，52±21mBq/

mとなった．

往路での濃度の観測値とモデル計算（A）及びモデ

ル計算（B）の相関係数は，それぞれ－0.18と0.82と

なった．復路の相関係数は0.26，0.62となった．いず

れの場合も観測値とモデル計算（B）の相関はモデル

計算（A）よりも強い．

3.3 ラドニックストーム

１時間間隔のカウント数の観測結果によると，先行

研究においてラドニックストームとして報告されてい

る現象を往路と復路でそれぞれ１回捉えた．この報告

ではモデルの時間間隔の制約からラドニックストーム

が観測された時間帯を含む１日の平均濃度について記

述する．

第４図aには，2004年12月３日～12月17日の往路

における濃度の観測値，モデル計算（B）の結果とそ

の中に含まれた南アメリカ大陸起源の濃度を示す．

2004年12月６日３時頃，南緯45度09分，東経110度00

分でラドニックストーム-1を観測した．気象衛星

NOAAの画像で見るとこの場所は寒冷前線の縁と思

われる．2004年12月６日の日平均濃度の観測値は70

mBq/m，モデル計算（A）では36mBq/m，モデル

計算（B）では78mBq/mであった．12月６日の日平

均濃度の発生源別の内訳（割合％）は，モデル計算

（B）によれば，海洋54mBq/m（69％），南アメリカ

大陸8.6mBq/m（11％），その他の合計は20％で

あった．なお往路15日間の発生源別の内訳は海洋

84％，南アメリカ大陸7.3％，その他の合計は8.7％で

あった．

第４図bには，観測期間2005年２月10日～３月19

日の復路における濃度の観測値，モデル計算（B）と

その中の南アメリカ大陸起源の濃度を示す．2005年２

月25日13時頃，南緯63度54分，東経49度04分でラド

ニックストーム-2を観測した．気象衛星NOAAの画

像によればこの場所も寒冷前線上と思われる．

日別濃度の観測値は114mBq/m，モデル計算

（A）では44mBq/m ，モデル 計 算（B）で は91

mBq/mであった．モデル計算（B）の計算値は観測

値に比べて80％と低くなった．２月25日の発生源別濃

度の内訳は，モデル計算（B）によれば，海洋58

第４図 日平均ラドン濃度の観測値とモデル計算
値，a）フリーマントルから昭和基地沖
合まで，b）昭和基地沖合からシド
ニー．丸印は観測，四角はモデル計算
（B），三角はモデル計算（B）に含まれ
る南米の寄与．
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mBq/m （63％），南 ア メ リ カ 大 陸18mBq/m

（20％），その他の合計17％であった．なお往路38日間

の濃度の発生源別の内訳は海洋86％，南アメリカ大陸

6.8％，その他の合計7.2％であった．

ラドンの発生海域を調べたところラドニックストー

ムに伴う海洋起源ラドンの大部分は観測地点近傍20度

の範囲であった．

3.4 ラドン濃度と風速

濃度と日別風速の相関を，往路（第５図a）と復路

（第５図b）について示す．日別風速の平均値は，往

路で8.3±2.3m/sec，復路で8.6±3.2m/secと大き

な差はないが，風速が10m/sec以上の出現日数は，

往路で３日間，復路で９日間と増加していた．

往路と復路を合わせた53日間の，船上の日別風速値

と濃度の観測値，モデル計算（A），モデル計算

（B）の間の相関係数を求めたところ，観測値とは

0.57，モデル計算（A）とは0.27，モデル計算（B）

とは0.61となった．

53日間の日別風速値3.6～16.2m/secを４つの階級

に分けて，それぞれの階級毎に濃度の観測値，モデル

計算（A），モデル計算（B）の平均値を計算した．

第６図はその結果で，風速値が5.6m/secで一番小さ

いときは，観測値，モデル計算（A），モデル計算

（B）の３つの濃度値は33～42mBq/mで標準偏差の

範囲内で一致した．日別風速値が5.6から13.2m/sec

まで増加すると，観測値は33から63mBq/mまで増

加している．これと比較して，風速依存性がないモデ

ル計算（A）では風速が増加しても39～43mBq/mで

変化がない．モデル計算（B）では，濃度計算値は風

速とともに増加するが観測値と比較してその増加の度

合いは小さい．観測値の方がモデル計算（B）よりも

風速との関係が強いと考えられる．つまりフラックス

が風速の高次に依存すると考えた方が観測と良く一致

する可能性を示しているといえる．

４．まとめ

第46次南極地域観測隊において，ラドン濃度検出限

界値7.7mBq/mの高感度ラドン検出器を南極観測船

「しらせ」の第１観測室に設置し，2004年12月３日

～2005年３月19日まで海面上高度約14mの大気中ラ

ドン濃度を連続観測した．この観測期間内でリュツォ

・ホルム湾外の南極海を航行していた期間は，往路15

日間，復路38日間の合計53日間であった．本研究にお

ける観測結果を要約すると，

1）往路と復路のラドン濃度の平均値は39と48mBq/

mとなった．風速10m/sec以上の出現日数は，

往路３日間，復路９日間であった．

2）往路の2004年12月６日，復路の2005年２月25日に

寒冷前線の中を航行中にラドニックストームを観

測した．日平均ラドン濃度は往路の事例では70

mBq/m，復路の事例では114mBq/mと急増し

た．

第５図 日平均ラドン濃度と風速．a）フリーマ
ントルから昭和基地沖合まで，b）昭和
基地沖合からシドニー．図中の rは相
関係数である．

第６図 風速階級別の日平均ラドン濃度．丸印は
観測，四角はモデル計算（A），三角は
モデル計算（B）．
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3）ラドン濃度と風速の相関係数は往路0.65，復路

0.54で有意な相関があった．風速が5m/secと小

さいときはラドン濃度33mBq/mで，13m/secに

増加すると63mBq/mまで増加した．

全球移流拡散モデルに暫定的な発生源を与えた結果

によると，風速の２乗に比例した海洋起源フラックス

を用いた場合でも，モデル計算値よりも観測の方が風

速との強い関係を示した．

これらの結果から，本研究で用いたラドン観測装置

は南極域でみられるような低濃度における変動も観測

可能と判断でき，観測空気の起源の推定，大気と海洋

の気体交換速度の推定に利用可能であると結論でき

る．今後，南極海の大気中，海洋中のラドン観測は，

大気海洋間ガス交換と長距離輸送のトレーサーとして

の役割が大きく期待される．
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