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20億年前の天然原子炉(オク回鉱床)を訪ねて

藤井勲')

思うのである.

1｡はじめに

今から19年前に,フランスの原子力庁は,｢アフリカ

のガボン共和国にあるオクロのウラン鉱床で天然の原子

炉が発見された.｣と発表した.人問の英知を集めて,

初めて完成する事が出来たと信じられていた原子炉が,

自然に存在していたと言うのであるから,本当か?と,

半ほ信じ難いと思った人も多かったろうと思うが,筆者

もその一人であった.しかし,これは科学的に疑う余地

の無い事実であった(Neui11y功泓,1972)｡そこで,1984

年の春,ヨｰロッパで開かれたrエネルギｰに関する国

際会議｣に参加した折りに,12年間暖めていたr天然原

子炉｣を現地に訪ねたいという念願を果たす事にした.

この原子炉は,1972年に西アフリカのガボン共和国(第

1図)で発見されたもので,フランス原子力庁の研究の結

果,今から約20億年前に,ウラン鉱床の中で,全く自然

発生的に原子核分裂の連鎖反応が発生して,膨大たニネ

ルギｰを放出Lていた事が判明したという代物である･

ここでは,この天然原子炉を現地に調査した私の印象

と,いくつかの知見たどを述べて,御参考に供したいと

2｡才クロベ

束アジアから見ればヨｰロッバとアフリカは,同じ方

向にあるが,ジャンボ･ジェット機でも,パリからガボ

ン共和国の首都のリｰブルビルまで9時間はかかる･ち

ょうど,東京からオｰストラリアまでと同じ程度の距離

である.パリを発ってから長時問にわたってサハラ砂漠

を北から南に縦断したのち,私の乗ったジェット機は,

暮色深いガボン共和国の首都であるリｰブルビルの国際

空港に到着した.人の顔が何とか識別出来る程度の明る

さであったが,蒸し風呂のような高温多湿の気候に圧倒

された､念願のアフリカに遂に来たんだという感慨と,

大変な処に来てしまったという後悔の念が私の頭のたか

で交錯した.

この国は,フランスの旧植民地であるが,シュバイツ

ァｰ博士が,この国のランバレネに病院を開いて,黒人

の救済にあたった事で有名である･しかし,今では,国

民一人当たりの国民総生産では,アフリカ第2を誇り,
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第1図

ガボン共和国とオク目の位置図

1)元地質調査所非常勤調査員:〒194-O1東京都町田市金井

町2406

キｰワｰド:オクロ現象,ウラン鉱床,核分裂生成物,超ウラ

ン元素,放射性廃棄物,廃棄物処理･処分,地層

処分,天然原子炉
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石油,ウラン,マソガソ,たどを輸出しており,公用語

はフランス語である.人口は,120万と言われている.

この国の入国管理,税関チェックを終えた後に,蒸し

暑さと,喧騒の渦の中で,早春のパリからのスｰツを着

た私の体からは,容赦なく滝のようだ汗が流れだした.

それに加えて,重い手荷物,毎度の事たがら海外旅行の

最悪の場面である.上気Lて途方に暮れていた時,フラ

ンスピル･ウラン鉱山会社(COMUF)から出迎えの,マダ

ム･ピシェと名乗る婦人が声をかけてくれた.そして,同

時にこの喧騒の渦から解放された.案内されたホテルは,

第一級のものであった.ここの食堂は,大変立派で衛生

的ではあるが,トカゲが床の上に数匹いて,食事をして

いる私を見上げて,パン層を求めて待っているのは,些

か驚きであった.それは,日本人がそれから連想するも

のとは違って,さながらペットの子犬の所作に似ていた.

翌朝,伊藤忠商事の丸尾支店長のお世話でリｰブルビ

ル市内を見物,昼食にベトナム式中華料理店で,伊勢海

老,かに,豚,焼き飯など食べた･これは,予想に反し

て非常に旨かった.おそらく,この度の海外旅行中の食

事の白眉であった.この日の午後,再びF28というオラ

ンダ製の新鋭ジェット機に乗って,南東に500㎞ほど

飛んだ.目的の｢天然原子炉｣は,この航空機の降りる

“モアンダ"という町の北,20㎞ユのところにある(第

2図)･この国には市販されている地図がたかったので,

何処を飛んでいるのか皆目判らないが,地上を見ても山

がたい.緑のジャングルが延々と続いている.途方もな

く大きい大陸の上を,私の乗った航空機は,大西洋側か

ら奥地に向けて南東に飛んだ･機内には,私を除いて,

ガボン人以外の客は乗っていたかった.私は,非常に遠

いところに来てしまった事を実感した.

翌冒,ついに念願の｢天然原子炉｣の跡を見た･フラ

ンスピル･ウラン鉱山会社のドゥロｰヌ技術部長の案内
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第2図

ガボン共和国.フラン

スピル盆地の地質図

〔Diou1y-cssoand

Chauvet(1979)の一

部改変〕

FA:砂岩一アルコｰス

砂岩部層

FB:泥質岩部層(一部

有機質に富む)

FC-FE:溶結凝灰岩次

いし凝灰質砂岩一

泥岩
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で,露天掘りのオクロ鉱床(第3図)を見る.最初に,

西側から,深く露天掘りされた部分を見る.100m程の

深さで,手前の砂岩が45度の傾斜で東側に掘り下げられ

ていた.原子炉は,この砂岩上にあるので西側からは見

にくい.重戦車のようだ鉱石運搬車が,露天掘りの底を

砂ぼこりを揚げて走り回っていた､次いで東側にジｰブ

でまわる.先ほどの45度の砂岩の壁を正面から見る事が

出来る.露天掘りの南北の長さは,約1000mで,その北

側から発見された順序に従って,原子炉ゾｰンN0.1,

No･2,No.3-No.4,No･5-No.6があり,そこから南に

300m位離れた処に固まってNo.7,No.8,No.9の原子

炉群の跡がある.ここには,この原子炉が大量の熱を発

生した時に作られた熱水によって,砂岩の表面が侵食さ

れた跡がはっきり残っていた(口絵1).この砂岩の上

に10省から50%程度の濃度のウランの層が載っていたの

である.この様に高い濃度のウランは,工業的には極め

て優れた鉱石であるから,今では,すっかり採掘されて

しまって,僅かに原子炉ゾｰンNo.2の一部分,および,

原子炉ゾｰンAのみが保存されているに過ぎたい.しか

し,原子炉ゾｰンB,C,D,およびオケロボンドの原

子炉ゾｰン(第3図)は,地表ではたく地下深くにある

ので,1987年現在,20億年前の姿そのままに存在してい

る筈である.

最近,オクロ鉱床のSD35(第3図)と,このオクロ

から南30キロメｰトル,モアンダの東にあ

(二鵬篤雄二;㌘gに加えてA･B･C)
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第3図天然原子炉群の位置図
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(:夢豊富な鉱物化の認められる範囲

()わずかのウラン存在の限界

⑳質臨州ぴそれと考え

/ウラン沈殿の方向

るバコソベ地区(第2図)に,天然原子炉が

発見されたという報告を受けた.後者の天

然原子炉は,オクロｰオケロボンド地区の

比較的小さい地域の中で発見された十数個

以外のものとしては,最初のものである1).

原子炉があったと言えば,ソビエトの最

近のチェルノブイリ原子力発電所の事故の

時の様に,あたり一面に｢死の灰｣の放射

能がバラ撒かれていて,危険ではたいのか

?と思われるかも知れたいが,20億年とい

う長い年月の問に,それらは全部壊変して

しまっているから,その心配はたい.そこ

にあるのは,普通のウランが持っている天

然の放射能だけである.

20億年前という気の遠くだる様た過去

を,ある種の感慨をもって思いふげってい

る内に,猛烈たスコｰルと雷が襲来した.

赤道直下のスコｰルは,すさまじい.強烈

た太陽の光線と,この大量の水の供給が,

ガボンを豊かた緑の国にしているのであろ

う･この国の子供たちは,十分の栄養をと

り,すくすく育っており,ここは,われお

れの先入観として持ちがちなr飢餓のアフ

リカ｣というイメｰジとは全然異次る天地

の様に,私には思われた.

3｡天然原子炉とは

3.1その発見

この天然原子炉を見て,先ず第一に,私

1)COMUFのDrome,J.L.技術部長による

1985年時点の情報.
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が感じたことは自然の神秘であった.科学技術の粋を集

めた先端のテクノロジｰを以て,初めて作られたといわ

れる原子炉に限らず,人問よりも先に,自然が完成させ

ている技術というものが,かなり沢山ある.例えば,｢帆

立て貝に一は約60個の目が付いているが,そのレンズ系は,

現在,天体あるいは,人工衛星の観測に用いられている,

非常に広角で,画像の周辺に至るまで盃の少ないツユミ

ット･カメラのレンズ系と同じである｣という研究報告

がある.また,このようた例を出すまでもなく,人問の

身体の中の生理現象は,極度に自動化された,Lかも常

温で操業可能な,極めて効率の高い化学工場である事た

と,枚挙に暇がない程である.

地球が誕生したのは,今から46億年前であると言われ

ている.この値は,1950年以降,実用化されて盛んに用

いられている放射性同位体の壊変現象を利用した放射年

代測定法にもとづいている.また,先に述べたオクロの

天然原子炉の年齢は,ウランの核分裂数から計算によっ

て求めることが出来る.いくつかの試料から求めた結果

を平均したところ,約20億年という値がえられた一すな

わち,地球の年齢の半分の少し後の時期に,天然の原子

炉が誕生した事になる.

オクロの天然原子炉の発見に至る経緯は,大変に興味

深い物語であると共に,その発見史の前半の主役は,日

本人化学者の黒田和夫博士であった事も,われわれ日本

人としては忘れ得ぬ事であろう･1956年,アｰカンソｰ

大学の教授であった黒田博士は,理論的た考察の結果,

約20億年前にウラン鉱床中に天然原子炉が存在していた

可能性のあることを指摘した(Kuroda,1956)･それから

16年後の1972年にフランスの原子力庁は,アフリカの大

西洋岸の赤道直下にあるガボン共和国のオクロ地区で,

天然原子炉が発見されたと発表した｡そして,これは黒

田博士によって,その存在が予言されていたものである

ことを指摘した(Neui11y功α瓦,1972).発見史の後半の

主役は,フランスの原子力庁が果たすことにたる･

1972年6月,フランスのピエｰルラットにあるウラン

濃縮工場で,天然ウラン中の235Uの濃度を分析していた

ところ,255Uの天然ウラン中における標準の濃度である

O.720劣よりも低い濃度を検出した.この濃度は,地球

上は勿論のこと,太陽系の中では一定の値を持つと考え

られているので,これより少たい値が得られたことは,

二重の意味で,極めて重要であると考えられた｡すたわ

ち,ここ数十年間の学問上の常識に反して,何故O.720

%よりも少ない285Uを含むウランが天然に存在するのか

?という自然科学上の疑問と,ウラン濃縮事業への多大

の影響に対する懸念であった.

事の重大性に鑑みフランス原子力庁は,その所属研究

1991年3月号

所の地質学者,鉱物学者,中性子物理学者,および核化

学者等を動員して,このウランの同位体組成の異常の原一

因を追求した.この結果,減損したウランと共存する希

土類元素のネオジムの同位体組成が,天然起源のネオジ

ムのそれと一致せず,235Uの核分裂起源のネオジムの同

位体組成と一致することが確かめられた.この様にして

235Uの同位体存在比が小さいのは,ここで過去にウラン

の核分裂連鎖反応が起こり消費されたからであると説明

することが出来たのである､そして,この異常た同位体

組成を示したウランは,ガボン共和国のオク回鉱床から

抽出されたウランであることが確かめられた.第3図に

オクロで発見された天然原子炉群(Nα1-No･9,A,B,

C,D等)の位置を示してある.また,表紙に露天掘の

オクロ鉱床の景観と,口絵1にNo.2原子炉ゾｰンの保

存されている部分を示してある･残念だがら,オクロの

天然原子炉の大部分は,すでに採掘されてしまい,原子

炉ゾｰンA,および地下深くに確認されているものと,

この保存部分を除いて現存していたい.

3.2天然原子炉の成立のシナリ才

オクロの天然原子炉の成立に関して興味深い考え方が

ある･もし地球上に生物が発生しなかったとしたら,こ

の原子炉は出来たかったであろうというものである.こ

の原子炉成立のシナリオを紹介Lよう･

地球上に地殻が形成されて,高温で水蒸気の状態にあ

った水が,凝縮して地球上に海を形成した後,地表の可

溶性の成分は雨によって海水中に濃縮されていった.原

子炉成立の基本条件として,まず第一に,ウラン濃度の

高い鉱床が形成されたけれぱたらたいが,当初のウラン

はUO｡という化学型で地殻の中に存在していたであろ

う･このウランの局部的た濃度は,決して高いものでは

なかったと思われる.この二酸化ウランは水に対してぼ

可溶性ではたいので,雨によって海水中に濃縮されるこ

とは無かった.ウランは原子価が高く恋ければ可溶性に

ならたい.地殻の中にウランが濃縮されるためには,何

等かの原因でウランの原子価が高くだら次げれぽたらた'

い｡これを可能にしたのが植物の発生である.

今から20数億年前の地球大気の組成は,現在の金星と

同じように,二酸化炭素と水蒸気等であったと考えられ

ているが,20～25億年前頃から光合成を行たう青緑藻と

いう植物が地球上に登場して,地球表面の大気中の遊離

酸素量が次第に増加していった･このため,地表付近に

露出した二酸化ウランは遊離酸素を含む大気と接触Lて

酸化され,より高い原子価の状態である水溶性のウラニ

ル錯イオンどたり,雨水によって多量のウランが溶け出

して地下深く鰺み込み,有機物を含む層で還元されて再

び不溶性とたり沈澱して,ウランは,閃ウラン鉱(u･a･�
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ninite),ピッチブレンド,あるいは,コフィナイトとい

った鉱物にたった･あるいは,溶け出したウランが河口

付近の還元性の環境で沈澱して堆積していったかも知れ

ない､とにかく,この様にして,酸化と還元を受けたか

らウランの濃度の高い鉱床が形成されていったと考えら

れている.すでに述べたように,局部的にウランが濃縮

されたげれぱならぬという天然原子炉成立のための第一

条件は,かくして,満たされたのである.しかし,これ

だけの条件では原子炉は成立したい.さらに,以下の条

件が必要である.

第二の条件は,235Uの濃度(同位体存在比)が高いこと

である.その方が核分裂連鎖反応が起き易いからであ

る･これについては,年代を遡るほど有利にたる･その

理由は,次の通りである.天然のウランを構成している

核種は,238U,235U,238Uの壊変系列に属する234Uの3

核種であるが,238Uの半減期が45億年であるのに対して

235Uのそれは7億年であるから,.今から21億年前の235U

の濃度は,現在の0,720%に対して4.0%に達する.つま

り当時の天然ウランは,今日の濃縮ウランに相当してい

たのである･しかし,もし数億年前程度の過去に形成さ

れた鉱床であったとすると,大きいウランの濃集ではあ

っても235Uの濃度が低く臨界には至らたかったであろ

う･今から約20億年前にウラン鉱床が形成されていた事

がこの条件を満たしたのである.

第三の条件は,中性子毒と呼ばれる中性子吸収断面積

の大きい核種が存在したいことである.オクロの天然原

子炉の炉心付近には,このような核種を含む化学元素が

ほとんど無かった.

第四の条件は,235Uの核分裂を惹起する熱中性子をつ

くり出すための水の存在である.第一の条件で述べたよ

うにウラン鉱床を形成するためには,水の存在が不可欠

である.オクロにおいては,水はウラン鉱床の形成と熱

中性子をつくるための減速という二つの役割を果たして

いたという事になる.

4｡オクロ現象と核分裂生成物の“ふるまい"

これまでに述べできたようだ条件がオクロのウラン鉱

床において同時に満たされたために,天然原子炉が成立

Lて,莫大たエネルギｰが放出された.しかし,研究の

結果によれば,この原子炉は,かたり長期問にわたって

間欠的に作動していた可能性もあり瞬間的た出力として

は,それほど大きいものではたく,数十kW程度であっ

たと考えられている.つまり,膨大たエネルギｰを数十

万年かかって少しずつ放出していた形跡があるのであ

る.次々と発見された十数個ある原子炉の内,初めの6

個について調査された結果によると,放出されたエネノレ

ギｰの総量は,100万kW級の原子力発電所の原子炉5･基

が,一年間フル運転したときに発生する熱エネルギｰに

相当する･この様に,全く自然にウラン鉱床の中で発生

した核分裂連鎖反応の持続を,オクロの地名を採ってオ

クロ現象と呼ぶことにたった.

このエネルギｰの総量は,過去に核分裂連鎖反応を経

験していたい,現在の天然ウラン中の235Uの濃度が

0,720劣であるのに対して,オクロ鉱床の天然原子炉炉

心付近の現在の235Uの濃度が異常に少ないので,この両

者の差と,核分裂連鎖反応が持続している間に238Uから

239Puが生成され,それが壊変して235Uとたった量を勘

案して核分裂連鎖反応で燃焼して失われた235Uの量を求

めて,計算されている｡失われた235Uの総量は,先に述

べた6個の原子炉については,約6トンに達する.した

がって,この炉心で発生した核分裂生成物量は約6トン

になる･今日の言葉で言うたらぱ,6トンの島レベル放

射性廃棄物が発生した訳である･勿論,人工原子炉でも,

天然原子炉でも,それを構成する核種は壊変を考えなけ

れば同じである.

さて,このときに発生した約6トンの放射性廃棄物は

どうなったか.当然の事たがら,この廃棄物中の数ある

化学元素の内,ルビジウム,セツウム等のようだアルカ

リ金属は,水と接触すると激しく反応して,極めて水溶

性に富む水酸化物となるので,オクロにおいても炉心か

らほとんどその全部が失われている･次いで,地球表面

の環境条件で気体である核分裂生成物,例えば,クリプ

トン,キセノン等も,ほとんどが失われていて存在して

いたい｡また,ヨウ素のようだ沸点の低い元素も炉心か

ら失われている｡バリウム,ストロンチウムの様たアル

カリ土類金属も相当量が失われている.しかし,それ以

外のプルトニウム,ウラン,トリウム,希土類元素,ジ

ルコニウム,ニオブ,ルテニウム,パラジウム,テルル

等は,ほとんど失われる事なく炉心に留まっている.特

に,プルトニウムが全く失われていたかった事は,注目

すべき事であろう.というのは,超ウラ:■元素はアクチ

ノイド元素としてよく似た化学的性質をもっているの

で,これに属するプルトニウムが炉心に留まっていた事

は,超ウラン元素が同じ“ふるまい"をしたであろうζ

とを示唆するものである.さらに,やや詳しく,これら

の元素の“ふるまい"について紹介する事にしよう(Ha-

gemam功α瓦,1980).

4.1ウランの“ふるまい"

オクロ現象において最も注目すべきことは,この天然

原子炉のウランが核反応の期間(約60万年間)と,その後

の20億年間に,その殆ど全部がその時の位置に留まって
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いた事であろう.その根拠として,この天然原子炉の断

面における235Uの同位体減損の程度と,核分裂生成物,

特に,希土類元素の量との相関を挙げる事が出来る.核

分裂によって消費された235Uの量と核分裂生成物の量と

の関係は矛盾たく説明されている･そして,また,核反

応の時期以来,ウランが再結晶するなど,ウランの再構

成によって同位体再均一化が行われた形跡は全く存在し

ない.例えば,閃ウラン鉱(uraninit･)の結晶粒に核分

裂片による照射損傷の跡が観察されている.これは,核

反応が持続していた当時から此の結晶が存在していた事

を意味する.また,この関ウラン鉱は,ウランと特別の

親和力をもたたい化学元素(核分裂生成物)を含んでお

り,しかも,この鉱物の結晶粒の中にのみ見出される･

さらに,顕微鏡観察によれば,ウランは極めて均一性に

富んでいることが判明したし,その上,天然原子炉の中

では,236U(半減期:2300万年)が2つの経路で生成され,

アルファ壊変の後に232Thに変換されるが,イオン･マ

イクロアナライザｰ(IMA)による分析では,ウランの

イオン像とトリウムのそれとは完全に一致し,しかも,

トリウムの濃度はウランの濃度に比例していたのであ

る.以上の事実から,ウランの移動は無かったと結論さ

れている.

4.2核分裂起源あるいは放射性起源の化学元素の

“ふるまい"

少々細かくたるが,これらの元素を次の3つのカテゴ

リｰ,すたわち,天然原子炉心近傍において,1)保持

されていた,2)かたりの量が失われた,3)全都除去

された,3種の化学元素群に分けて考察する事にしよう.

4.2.1比較的に良く炉心近傍に保持さ机ていた化学

元素群

放射性起源のトリウム,核分裂起源の希土類元素(La,

Ce,Pr,Nd,Sm,Eu,Gd,Tb),ジルコニウム,ルテニウ

ム,ロジウム,およびパラジウム,そして多分,イット

リウム,ニオブ,およびテルルなどを挙げることができ

る.このリストには,今では当然,原子炉ゾｰン中には

存在していたいが,プルトニウムを加えることが出来る･

というのは,このプノレドニウムから生まれた235Uを検討

すると,プルトニウムの壊変前の“ふるまい"に関する

手掛かりを得る事が出来るからである.測定された核分

裂生成物の量から計算された中性子のフルエンス2)から

推定すると,ウランの同位体減損は不十分で,235Uの顕

著た量が回復されていることは,明白である｡中性子物

理学的研究によれば,再生係数によってその量を予測す

2)中性子束(neutron/cm2/sec)を時間積分したもの｡すな

わち,ある物質中の単位面積を通過Lた中性子の総量(neu･
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る事ができる(Naudet,1978).しかし,勿論,この事実.

からプルトニウムの全部が保存されたと断定するのは,一

いささか早計であろう.

この点,イオン･マイク目アナライザｰによる分析

は,非常に正確な情報を提供する(HavetteandNaudet,

1978).多量の照射を受けた試料中に残留していた235U

の半分以上は,放射性起源であり,壊変以前のプルトニ

ウムの相当の量の移動は,ウランの同位体組成の不均一

の原因とたるからである.さて,数多い詳細な実験結果

によれば,不均一を裏付ける様たものは何もなかった事

が示されている.すたわち,一方では,ウランの結晶粒

は完全に均一た組成を持っている･例えば,アメリカの

一つの研究例(Du酎,1978)を引用して見よう.そこで

は,試料の3つの小さた結晶粒の異たる点について27の

測定を行い,同じ値のO.522劣(分散:0･004%)を得てい

る.他方では,235Uと238Uの2つの同位体のイオン像は

正しくピッタリと重なり合う.これらについてはマイク

ロミクロンのスケｰルの差さえも見づける事ができたか

った.移動して位置を換えたプルトニウムがあれば,そ

れらは,やがて純粋た獅Uにたるので,全てのプルトニ

ウムの位置の変更は,今日においても直ちに発見するこ

とが出来る.

また,1,000個以上のイオン･マイクロアナライザｰ

による分析にもかかわらず,原子炉ゾｰンの近傍におい

て,正常の値より高い同位体存在比をもつウランは全く

見出されていたい.もし生成したプルトニウムの1000

分の1だけが,非常に劣化した原子炉周辺に移動してい

たならば,間違いたく,この同位体組成の異常は確認さ

れた筈である.故に,非常に可能性が大きいものとして

次の様に考えることができる･す次わち,｢プルトニウ

ムはウランの中に,それが完全に壊変するまで,その全

部が留まっていた｣と.これは,この2つの元素の性質

が似ていることを考えるなら,何も驚くべきことではな

い.それらの酸化物のU0｡とPu02は,結晶学的に同型

であり,U什とPu4+のイオン半径は非常に近く,それ'

それ1.08Aと1.04Aである.この2つの元素は固溶体を

つくり,その形成にあたっては,プルトニウムの核はウ

ラン核の位置の格子点に位置し,その存在は何等の乱れ

もつくらない.しかも,ウランとは逆にプルトニウムは

6価の原子価を持たないので,酸性溶液に対してもっと

安定である.

236Uの壊変から生成される放射性起源のトリウム

232Thは,天然起源のトリウム232Thと区別することが出

来ない.しかし,オクロの天然原子炉周辺において,後者

の存在度が低いことを考慮すれば,原子炉ゾｰンに非常

に多く存在するトリウムは,高いフルエンスの原子炉ゾ�
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一ソにおいてウランから生成されたトリウムであると考

えられる.この増加分のトリウムは,核分裂数と比例関

係にあり,期待された量の存在が確認されている(Frさ･

jaques功αみ,1975).そこでは,トリウムが生成された位

置から移動していたかった理由として,トリウムおよび

ウランの物理化学的性質の類似を指摘するのが適当であ

ろう｡すなわち,UO｡とThO｡は結晶学的に同型に属

し,非常に近いイオン半径(1.08A,1,112A)を持ち,ト

リウムはウランと置換し,原子価4でしか存在していな

い｡イオンプロｰブ組成像においてトリウムは,ウラン

結晶粒中にのみ見られる.

希土類元素は,詳細た多数の研究の対象になった

(Maeckθ左α瓦,1975;Naudet,1978;Ru茄enach,1978;

Cesarioθオαム,1978).全希土類元素群は,その殆ど全部

が原子炉周辺に留まっているが,その分布に幾らかの乱

れを起させた,短距離の小さい移動がある.炉心の核分

裂起源の希土類元素は,ウランと非常に良い相関の下に

ある.しかし,部分的なわずかの異常が観察されている.

すなわち,ネオジムよりも重い希土類元素の軽度の不足

が存在する.他方,同位体変換から計算される中性子フ

ノレエンスの曲線は軽度に変形しており,同位体混合のあ

った事を証明している･原子炉ゾｰンの境界では,1～

2mまで,置換された核分裂起源の希土類元素が存在し

ている.この再移動は,天然の希土類元素の同位体組成

に軽度の影響を与えている.原子番号の高いもの程,こ

の影響を強く受けている･

この希土類元素の再移動は,この鉱床の最近の変化に

関係した現象ではない.この移動は,核反応の間に行た

われたものであると考えられている.反踏効果たどによ

って,ウラン結晶粒から外に出た希土類元素は,少量の

置換をして,多分,閃ウラン鉱中に,おそらく,粘土鉱

物の再結晶時に,新たに入り込んだ毛のと思われる.希

土類元素は,ウラン結晶粒中にのみ見られる.

ジルコニウムについては,少数の試料が分析されただ

げであるが(Frさjaques石ま必,1975;Maeckθ去αム,1975),

核分裂起源の90Zrは核分裂数に比例して存在し,これ

は,ストロンチウム(半減期:28年)がその壊変以前に,

有効に移動する時間を持たなかった事を証明している.

定量結果は,核分裂起源のジルコニウムは全体としては

保持されていた事を示している･同位体分析の結果は,

核分裂起源のジノレコニウムがウラン結晶粒中に分布して

いる事を示している.天然起源のジルコニウムは粘土相

に結合Lている.

ルテニウムについても,幾つかの試料については定量

が行われた(Frさjaquesθ舌α瓦,1975;Maeck功α瓦,1975).

炉心において一般に99Ruのかたりの顕著た不足(～30%

まで)が確認されている･これは,テクネチウム(2.1X

105年)がその壊変以前に明らかに移動した事を証明して

いる.ルテニウムは,その大部分が反応ゾｰンの中にと

どまっている.しかし,ネオジムに対して顕著な不一致

が観測され,無視しえたい部分が(10～15%)反応ゾｰ

ンから失われていると推定されている.イオンプロｰブ

組成像は,ルテニウムの大部分がウラン結晶粒内に留ま

っており,また,粘土中にも見出される事を示している.

他方では,原子炉周辺について行たわれた分析による

と,少なくとも,12mまで核分裂起源のルテニウムが見

出されている.

ロジウムとパラジウムは,定量分析はたされなかった

が,イオン分析によるとこれらの元素が,ウランの結晶

粒内に完全に閉じ込められ,そこに留まっていることが

削る.これらの元素の保存状態はルテニウムのそれより

も良いと考えてもよい.パラジウムの同位体分析は,

103Rhの中性子捕獲による質量数104の同位体の形で,正

確に見出される事を示している.

イットリウムとニオブ,これらは一つの同位体しか持

たたいが,その情報は甚だ少ない｡イオン分析はこれら

の元素がウラン粒内に存在する事を示している.テルル

は,同様に比較的良く保存されているようである.

4.2.2かなりの量が失われた化学元素群

先ず,放射性起源の鉛を取り挙げるのが適当であろ

う.これは想定された年数の間に生成されたと考えられ

る量の30～35%しか,平均して見出されていたいからで

ある(Devi11ersandMenes,1978;Gancarz,1978).現

在,存在している鉛は,238Uの壊変系列の最後に位置す

る206Pbから成っており,明らかに天然起源の鉛ではた

い.従って,残りの65～70形の鉛は,その祖先に当たる

ウランと同じ位置にあることが予想されたにも拘らず,

系外に移動してしまったと思われる.イオン分析は,残

留している鉛の小部分が,たお閃ウラン鉱中にあること

を示しているが,その大部分は方鉛鉱の中に濃縮されて

いるか,あるいは粘土質母岩中に拡散した状態で存在L

ている.

ビスマスは,237Npの放射性壊変によってつくられる

〔この237Npは,3つの異なるプロセスによって作られ

る.236Uの中性子捕獲,238Uの(n,2n)反応,および,.

241Puの放射性壊変〕.計算の不確実さはあるが,ビスマ

スは予見された量に比して,かたり大きい不足が見いだ

されている｡多分,ネプツニウムの安定性を問題にする

理由は無いように思われる･ビスマスに壊変してからの

移動と考乏る方が自然であろう.その化学的性質は,鉛

のそれによく似ているからである.核分裂生成物のモリ

ブデンは,その大部分が反応ゾｰンから除かれている
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が,たお,相当の量(～1O%)がそこに留まっている.残

留した量はウランと相関があるようである(Ha∀etteand

Naudet,1978).他方,核分裂起源の銀の相当量が残留し

ているが,正確た情報はない.シソチレｰツヨン'スペ

クトロメｰタの測定結果によると,天然起源の銀によっ

て一定したい希釈が行われているようである.

4.2.3反応ゾｰンから殆ど全部除去されてしまった

化学元素群

核分裂生成物のうちで,希ガス(Kr,Xe),ヨウ素,カ

ドミウム,アルカリ金属(Rb,Cs),アルカリ土類金属

(Sr,Ba)が問題にたる.

クリフトン,キセノンなどの希ガスは,ほとんど全部

消失している.残存量は生成量に対して10-2～10■4のオ

ｰダｰである.同位体分析の結果では,核分裂生成物で

あるネオジムの分析値から計算されたフルエンスは,

131Xeの中性子捕獲の量から計算されたフルエンスより

も高い値を示している.これは,核反応の最中に発生し

た移動の結果であると,先ず考えられる.しかしながら,

幾つかの測定値は,235Uの熱中性子による核分裂生成物

一の組成をもっており,少たくとも,原子炉から2mの範

囲まで,たおも希ガスが見いだされる事を示している･

Lかも現存のウランによって,それを説明することは出

来たい･これは,ウランから分離していった希ガスの少

量が,その周辺にトラップされたものであろう.また,

129Xeは,1600万年の半減期をもつ1291の壊変から生成さ

れるが,129Xeは,研究対象にたった全ての試料の中で,

核分裂生成物として期待される同位体存在比よりも高い

値を示している.この理由は,ユ29Xe以外のキセノンの

同位体の親核種のヨウ素の半減期が数目以下であるのに

対して,129Xeの親核種の半減期が1600万年である事に

起因すると考えられる.つまり,実際には希ガスは地質

年代を通じて,ヨウ素の壊変の後に徐六に拡散したと考

克られる.この解釈は次の事を示す事にたる.つまり,

rヨウ素は反応に続く数千万年の問,ウランから大量に

は分離Lていたかった｣･しかL現実には,原子炉の中

にi27Iは最早,見いだされていたい.臭素に関する情報

はないが(この核分裂収率は極端に小さい),この元素は,

少なくとも,ヨウ素と同じように動きうる事は非常に有

りそうな事である.

カドミウムの分析はオクロの3つの試料(DeLaeter,

1975)について実施された.核分裂によって天然の同位

体組成の乱されたこの元素の徴量(1OOppbのオｰダ)が見

いだされている.最も多く照射された試料は,核分裂起

源のカドミウム｡.013マイクログラム/グラムを含んでお

り,これは予想される有るべき量の50老以下の量であ

る.カドミウムは核反応以来,その大部分が,反応の跡
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を完全に失う事たく,置換されたのであろう.

ルビジウム,ストロンチウム,そしてバリウムについ

ては,注目すべき類似をもって見る事が出来る.これら

の元素は,現在の鉱石中に無視しえぬ量で存在している

が,これらの同位体組成は,第一近似において,天然の

元素のそれと同じである.核分裂生成物の存在を証明す

る極く僅かの同位体比の変化を認める為には,極端に入

念た分析が必要である.この様た測定が6個の試料につ

いて,アメリカで実施された(Brookins功",1975)･

135Baと1s7Baの軽度の増加は,85Rb/87Rbの比の減少と

関係付けられる｡ユ35Baは2600万年の半減期を以てユ35Cs

の壊変の結果生成される.この相関は,数百年間,おそ

らく135Csの明らかだ固定があった事を示唆している1

133Csについては,天然のセシウムと区別する事が出来

ない.これは唯一つの安定同位体であるからであるが,

ルビジウムとの類似のゆえに,その僅かた鉱石中の存在

は,その欠きた損失を証明している.

幾つかの元素については,情報がたい.セレソ,錫,

インジウムおよびアンチモンの核分裂収率は,全て非常

に小さい｡他方,核分裂によっては作られない母岩の大

部分の元素は,もし反応の時期に中性子捕獲反応が存在

していたら当然,同位体比の異常を示す筈であるが,そ

れらは正常であった.唯一の例外はジスプロツウムより

重い希土類元素の場合であった.それらの“ふるまい"

は核分裂起源の希土類元素に類似しており,さらにもう

少し大きい移動度を示している.粘土の構成要素の水の

中の水素(800℃以上で抽出された部分の)は天然の組成を

もっている｡しかも,非常に大きい捕獲断面積の同位体

を持つホウ素とリチュウムは,完全に正常である事が判

っている.カリウムと鉄に関しては40K→41K,56Fe→

57Feの変換を証明する事が出来たかった.鉄の場合,測

定の不確かさが結論の効力範囲を限定してしまう.しか

し,同位体比の乱れがもし存在するたら,それは存在す

る全ての鉄が照射された時の量の10%を超えたいと言い

得る､

4.3ウランと母岩の保持能力

第一の注目すべき事柄は,完全な保存状態とウラン中

の“閉じ込め"の間の因果関係である･核分裂生成物中

の殆ど全ての元素が,ウラン結晶粒中に保持されてお

り･これは,イオン像の測定を行なえば,よい保存状態

にあるこれらの全ての元素を,閃ウラン鉱中に直接に観

察する事ができる･このように,ウランの結晶中に保持

されている元素は,炉心によく保持されている.逆に,

高い核分裂収率を持って生成するが,ウラン結晶中には

見つからたい全ての元素(例えばバリウムのような)は,

反応ゾｰンから大量に除去されている.このため,本質�
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的に安定な保存状態を保証しているのは,閃ウラン鉱で

あるように思われる.この結論は,もし良好な保存状態

にある元素のリストを作って見るならば,さらに良く理

解される.プルトニウムとトリウムに関しては,結晶学

的に同形(isomorphism)であり,U02-PuO･一Th02格

子の完全た両立性がある.核分裂生成物については,留

まっている元素群は,揮発しにくく,且つウランと置換

可能たイオン半径を持った元素群である.

特に興味深いのは発電用原子炉,とりわけ,軽水炉の

燃料ピン中の核分裂生成物の“ふるまい"に関して得ら

れた経験と,オクロの天然原子炉のそれとの相似であ

る.この釦点から元素群を3つのグルｰブに分ける事カミ

出来る.

先ず第一のグルｰプに属する元素には,気体状のクリ

プトン,キセノン,あるいは揮発性のヨウ素,テルル･

セシウムだとが挙げられる.これらは,最初に燃料ペレ

ット中の多孔性部分に,次いで,さらに低温の被覆管部

分に拡散していく傾向がある｡第二のグルｰプには,比

較的安定な金属元素,ルテニウム,ロジウム,パラジウ

ム,テクネチウム,モリブデン等があり,第三のグルｰ

プとして酸化物を作る元素が挙げられる.これについて

は,2つのカテゴリｰに分けられ,その一つはバリウム,

ストロンチウム等,その結晶格子の中に受け入れられる

ためには,そのイオン半径がウラン酸化物のイオン半径

とは余りにも異たっており,これらは被覆管の方向に移

動する.もう一つは,マトリクス中に固溶体を作るもの

で,イットリウ五,ニオブ,ジルコニウム,希土類元素

等がこれに相当する.この分類は,オクロで観察された

元素群の保持についても,ほぼ,同様の“ふるまい"が

確認されている.ただし,幾らかの微妙た差も観察され

ている.例えば,オクロでは,揮発性元素左して分類さ

れている元素の中のテルルは,比較的良く保存されてい

たが,これとは反対に,安定た包含物を形成するものと

して原子炉中では考えられているモリブデンは,オクロ

ではかたり大きく移動Lている･

5.おわりに

以上のように,放射性物質である原子炉の灰は,オク

ロ天然原子炉の場合には,自然環境の中に,言うたらほ

放置されていた訳であるが,初めて天然原子炉が発見さ

れたときの予想では,その炉心にあったウラン,プルト

ニウムおよび核分裂生成物は全て失われているものと考

えられていた･しかし,すでに述べたように,予想に反

した研究結果が得られたので,オクロ現象は,地球科学

の分野の専門家のみたらず,それ以外の分野の人々から

も,高レベノレ放射性廃棄物の処理処分との関連で,にわ'

かに注目されることにたった.これは当然の話であっ

て,人間の一生をはるかに越える時間にわたって管理し

たげれぱたらたい廃棄物処分のために,自然がわれわれ

人類に与えてくれた“20億年問にわたる実験の結果"を

利用したい手はたいのである.ある人は,｢オクロ現象

は極めて特殊た例であって,今日の問題に関して参考に

はたらたい｣と言うが,特殊であるが故にこそ,まさに

その理由によって,高レベル放射性廃棄物の処理,処分

法の研究開発の観点から,この天然現象は研究する価値

があるのである･少たくとも,ある条件の下でプノレドニ

ウム(多分,超ウラン元素も)が20億年間安定であったと

いう事実は,無視するにしては余りにも貴重た知見であ

ると言わねほたるまいと筆者は考えている.
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<受付:1991年2月1日>

ジャパンストン7エア多弧

会期:1991年7月11日(木)一14日(日)

会場:日本コソベソジョソセンタｰ(幕張メッセ)

入場料:1,OOO円

生活様式の高級化,本物指向と共に天然石材の需要が

急遠にのびております.特に先カンブリア時代に至る豊

富恋産地を背景にした外材は多様たバライェティを持

ち,その輸入量は急遠にのびております.この様た時期

に日本で初めてストンフェアカミ開かれることは時期を得

た企画と言えます.

ストンフェアは大理石の産地イタリアを中心に,カラ

ｰラ大理石フェア(5月),べロｰナフェア(9月)など･

が世界的に有名で,他にスペイン,ドイツ,カナダたど

で毎年開催されています.これらはいずれも石材生産地

であり,今回消費国の日本で初めて開かれることは大変

興味深く,国際的にも注目されております.

1991年3月号�


