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ウラン系列核種を用いる放射性核種移行の

ナチュラルアナログ研究

金井豊1)

1.はじめに

近年地球に対する社会の見方が変わってきてお

り,地球は有限た物質で,環境保護･保全は不可欠

である,という考えが主体的となってきた.その根

本には人口問題とエネルギｰ問題とがある.この

2点を今後私達は常に考えていかなければならな

い.環境を守りつつ人問生活を維持するのに必要な

エネルギｰを獲得するため,石油エネルギｰ以外の

太陽光や地熱ニネルギｰ等の代替エネノレギｰの開発

研究が進められているが,なかなか容易なことでは

ない､原子力エネルギｰもその一つとして開発･実

用化されているが,放射性廃棄物という解決すべき

問題を抱えており,これは社会の責任として真正面

から対処していかなければならない.

『放射能･放射性廃棄物』と聞いて,｢まあ,なん

てこわい!いやだわ.｣と思う読者も多いことだろ

う.確かに『原子爆弾』や『死の灰』は人を死に至

ら昔るたけの力があり危険きわまりないものである

が,その一方で放射線は私達に多大な恩恵を与えて

いるのも事実である.小さたものでは夜光塗料やガ

ス漏れ検知器･各種センサｰ,大きなものでは断層

探査･徴量分析手法･発電等がある(金井,1987参

照)･放射能は,この世に元素ができたときから(今

ある元素はその昔核反応によって作られた!),そ

して地球が誕生したときからずっと天然に存在して

いた一地球に有機物･生命体が誕生したのも,そし

て種が分化して現在いろいろな生物が地上にいるの

も放射線のエネルギｰのおかげかもしれない.要は

レベルの問題であり,正しい知識で適切に扱うとい

う当たり前のことができればむやみに怖がることは

ない.

1)地質調査所地殻化学部

さて,原子力産業における放射性廃棄物の管理に

は,(1)放射能レベルが許容値以下のものはモニタリ

ングしながら環境に放出する,(2)減容･固化したも

のを貯蔵施設に貯蔵管理する,(3)人間の生活圏から

隔離する,等の方策が考えられている(第1図).

このうち,超ウラン元素(原子番号がウラン(92)よ

りも大きい元素)を含む高レベル放射性廃棄物

(TRU廃棄物ともよばれている)は,極めて半減期

が長く長期にわたって放射線を放出し続けるので(第

2図)生物に対する影響も大きい.このため,(3)の

地層処分が現在検討されている.

地層処分では,数千年を越える長期にわたって放

射性核種が人問の生活圏まで移行してこないことを

実証することが重要で(第1図参照),地層中の核

第1図放射性廃棄物管理の概念図.高レベル放射性廃

棄物は,人工バリアｰと天然バリアｰの多重構

造で生活圏への核種移行を抑える.

キｰワｰド:ウラン系列核種,放射性核種,ナチュラルアナロ

グ
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原子炉から取り出された放射性廃棄物の放射能

変化(Broobns,1984).90Sr･137Csは数百年で放射

能はほとんどたくたるが,239Pu･卿Np等は長期

にわたって放射能を有している.

☆象◎果

発

{二1=iナチュラルアナログ

第3図ナチュラルアナログにおける長期予測の概念図.

過去のできごとを現在観察するため,事象発生

時から現在までの時間分を未来の予測時間とす

ることができるので,長期予測が可能である.

第2図

種の移行メカニズムを解明しなげればたらない.本

小論では,そのために重要視されているナチュラル

アナログ研究の一つとして,天然の放射性核種であ

るウランとその系列核種を用いた研究を紹介したい

と思う.

2.ナチュラルアナログとは

高レベノレ放射性廃棄物中の放射性核種が環境中で

どのようた移行メカニズムで挙動するかを,実際に

ホットな状態で,すなわち長半減期で高レベノレた実

際の放射性核種を使って調査することは不可能であ

る.そこで,これらの放射性核種と物理化学的な性

質の類似する,もしくは類推される天然に存在する

核種を代役に用いて挙動を予測することが行われ

る.これがナチュラルアナログ(天然相似核種)であ

る.

数千年を越えるような長期にわたる核種の挙動を

予測するわけであるが,明目のことさえ予測できな

い私達にとってそれは至難の技である･しかし､直

接関与できる最大限数～数十年のタイムスケｰルに

おいて実験を行い,核種の挙動を支配するパラメｰ

タｰの基礎デｰタを得ることは可能で,それから数

千年後を予測することができる.これは,現在を起

点にして考える手法である(第3図(a)).一方,私

達の地球は46億年もの長い地質年代を経て現在に

至っているわけで,過去に起こったことの結果とし

て現在がある.そこで,起点を過去にとり現在の状

況を結果として観察し,その間の時間を現在が起点

となるよう平行移動して考えると,同じ地質環境下

における未来予測は現在の結果と同じになると期待

される(第3図(b)).ナチュラルアナログ研究では

こちらの立場から未来予測をするものである.

ところで,天然にあるアナログとしては,天然放

射性核種であるウラン･トリウムの他に,希土類元

素(日高,1994)や廃棄物処理のガラス固化体に見

立てた火山ガラス(湯佐ほか,1988)も考えられて

いる.これらは地球上広く分布しているので,地球

全体カミナチュラルアナログの研究の場である.もっ

と末広に考えると,天然に起きている現象で,廃棄

物処分した場合に想定される現象に類似した現象す

べてをナチュラルアナログと解釈できる.ナチュラ

ルアナログとは,まさに｢自然は先生｣,｢自然から

学べ｣ということになる.

3｡才クロの天然原子炉

ナチュラルアナログといったら,オクロを避けて

は通れないほどオクロの『天然原子炉』の話は有名

である.本誌等でも既に詳細に解説されているので

(藤井,1985;1991),ここでは簡単に述べるにと

どめる.赤道直下のアフリカ･ガボン共和国にある

オクロのウラン鉱床が,過去に原子炉として作動し

地質ニュｰス499号�
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策1妻オクロ鉱床原子炉ゾｰンNo.2における元素の

挙動(藤井,且985;1991)

第2表高レベル放射性廃棄物中の長半減期核種の類似

元素(Ch即ma鰍胴aSme1地e,1986)

元素挙動

ウラン(U)大きな移動なし,一部再配分

トりウム(Th)大部分が残留

プルトニウム(Pu)大部分が残留

炉心近傍ジルコニウム(Zr)大部分･その場で再配分

に比較的ニオブ(Nb)大部分が瑳留

良く保持ルテニウム(Ru)大部分が残留,再配分

された元パラジウム(Pd)大部分が残留

素銀(^g)大都分が残留

テルル(Te)大部分が残留

希土類元素(Ce,Nd,非剃こわずかの部分のみ移動

���

かなり夫モリブデン(Mo)90%程度散逸

われた元カドミウム(Cd)90%程度数逸

素鉛(Pb)再配分,約2/3程度失う

希ガス(Kr,Xe)痕跡程度残留,O.01-1男

はとんとルビジウム(Rb)痕跡程度残留,1完以下

失われたセシウム(Cs)痕跡程度Baとして残留･大部分が敬逸

元素スト目ンチウム(Sr)痕跡程度残留,10%以下

バリウム(Ba)大部分が散逸

ヨウ素(1)一夫部分力撒逸

ていたこと添明らかと在っている.原子炉の停止後

は風雨にさらされて現在に至っており,｡核反応によ

って生成した核分裂核種が約20億年経過した現在

とのように保持されているかが詳細に調査･研究さ

れた.その結果によると,オクロの環境下ではウラ

ン･トリウム･希土類元素･ジルコニウム･ルテニ

ウム･1ヨジウム･パラジウム･イットリウム･ニオ

ブ･テルル･プノレドニウム等が比較的近傍に保持さ

れていたという(第1表).このような結果は,実

際の核反応生成核種に関するホットた実験として貴

重なものセある.

核種半減期

(年)
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4.ウランとその系列核種によるナチュラル

アナログ

ウランは原子力産業において中心的な元素である

が,ナチュラルアナログ研究においても有用た核種

である.第2表にはアナログ核種として想定され

るものを示したが,ウラン･トリウムがかなりの核

種のアナログとなり得ることカミ読み取れる.ウラン

には主として4価と6価の2つの原子価があり,

その多様性によってより多くの元素の類似性を持ち

広く適用可能となっている.さらにウランは壊変系

列を有しており,特性の異なる系列核種を利用して

研究を行うことができる.すなわち,物質移動が起

こったときウラン単独でそれを解明することは困難

であっても,系列核種も利用すると物質移動の有無

下線部は最適元素を示す

が分かる.それには,放射平衡･非平街の関係を利

用する.

放射平衡･非平衡関係(radioactiveequi1ibrium/

disequi1ibrium)というのは,系列を作る親核種･娘

核種間の壊変速度(放射能)の関係を示す.=系列を作

る親核種の半減期に対して娘核種の半減期が相対的

に短いと,十分時間がたった後には娘核種も親核種

と同じ速度で壊変する.これが放射平衡状態であ

る.娘核種がOの状態からでも娘核種の半滅期の

おおよそ4倍の時間がたつと94%,5倍の時間で

97%まで平衡状態に達する.従って,半減期の比

較的短い系列核種は長い核種と放射平衡にあ一るとみ

てよく,放射能的には同等とたる.天然にあるウラ

ン･トリウム系列において比較的早く放射平衡にな

る核種をグルｰプ分けして第3表に示した.例え

ば,U-238,Th-234,Pa-234,U434の間では,

Th-234とPa-234の半減期がそれぞれ24目,6.8時

間でU-238の45億年と比べて極端に短いためすぐ

に(4ヵ月程度)放射平衡に達し,あたかもU-238
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第3表

ウラン･トリウム系列核種と半減期の大きさによるゲルｰプ分け
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と同じであるかのように壊変する.一方,U-234

の半減期は25万年でU-238よりは短いが,Th-

234やP㌃234よりも長いため,数十万年以内の事

象を考えるときには個別の核種と考えてよい.しか

し,数百万年となるとU→34もU-238と放射平衡

となってしまう.

ところが,親核種と娘核種とが別の挙動をすると

平衡状態が崩地,.放射非平衡状態とたる.第3表

のウラン系列を見て分かるように,これらの核種の

中には移動しにくいトリウムの化学捗をとる核種が

ある.もし,系に物質移動があると系列核種はそこ

で分離され,両者の間には非平衡状態が生ずるので

ある(詳細は,金井,1986参照).

ウラン系列のU-234とU-238は,化学種として

は同じウランであり化学的性質や挙動が同じはずで

あるが,放射壊変に伴う反跳効果やその他の効果

で,実際にはUJ34の方が移動しやすくなってい

る(例えば,Kigoshi,1971;Eya1and01ander,

1990).一例として,岩石･溶液間におけるウラン

系列核種の関係を示す模式図を第4図に示した.

U-234とU-238とは,問に半減期の非常に短い2

核種をはさんでいるが(第3表),先に述べたよう

に実質的に親と娘の関係といってよい.両者の放射

能比(U-234/U-238放射能比)は,閉じた系(物質

移動が行われていたい環境)で十分に長い時間が経

過した時には1となるが(放射平衡),系が開いて

物質移動を生じ,娘のU434が溶出すると放射能

比は1よりも小さくなり,逆にU-234が蓄積され

ると放射能比は1よりも大きくなる.従って,U-

234/U-238放射能比の値が1より大きいか小さい

かによってウランの挙動を探ることができる.

また,U-234の娘に比較的半減期の長い(7.5万

･鋤叢2!1㌣夢蟻夢!怖謹R舷

㈳�愀

灘箒劇国

第4図

岩石･溶液間におけるウラン系列核種の挙動の

模式図.岩石中の親核種238Uから生じた234Th

はα壊変に伴う反跳効果で一都溶液に移行する

と,それから生じる234Uは238Uから推定される

量よりも少なくなる.その場合23些U/238U放射能

比は1よりも小さく,放射非平衡である｡移行

が無くたると,最大約百万年で放射平衡に戻

る.230Th/234U,226Ra/230Thについても同様な考

え方ができる.

年)Tト230がある.Th-230は化学移もウランと異

なり不溶性で移動しにくいトリウムであるため,こ

の3者を組み合わせた(U-234/U-238)一(丁卜230/

U“34)図で溶出･蓄積の状況を見ることができる(第

5図).平衡状態からU-234が損失すると(U-234/

U-238)<1,(丁止r230/U-234)>1どたりウランの

溶出が,逆にU-234が過剰になると(U-234/U-

238)>1,(Th-230/U-234)<1どたり,ウランの蓄

積が示唆される.途中で系が閉じると放射能比は

1に近づき,長い時間が経過するとまた放射平衡状

態となる.

このようなウランを用いたナチュラルアナログ研

地質ニュｰス499号�
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第5図238U-234U-230Thの関係図.230Thはほとんど移

動しないので,234U/238U〉1,230Th/234U〈1で

はウランの蓄積が,234U/238U<1,230Th/234U

>1でウランの溶出が推定される.

究は,主としてウラン鉱床で次ぎれる.それは,ウ

ラン濃度カミ高く研究し易いという技術的な理由から

だけでなく,(a)花嵩岩等の岩石からのウランの溶

脱,(b)地下水による移動,(c)吸着･沈澱などによる

濃集･固定,(d)環境変化に伴う再移動,(e)再固定

･保存,等ウラン鉱床形成保存のメカニズムが,

廃棄物処理に絡んで考えられる物質移動のシナリ

オ,すなわち地下に埋設したキャニスタｰが万一破

損した場合の固化体からの核種の溶出･移動･吸着

･固定'凍存等とよく類似しているからである.

しかし,はじめに述べたように地球上のあらゆる場

所においてナチュラルアナログ研究が可能であり,

第6図にはウラン鉱床の他にいろいろな研究の場

の一例を示した.

5.地質調査所におけるナチュラルアナログ

の研究例

(1)岩石と地下水･地表水との反応

岩石と水との反応においてウランが溶出する.昭

和30年頃から始まった原子力特別研究によるウラ

ン調査とも絡んで,ウラン濃度の高い岩石や鉱床胚

胎岩体･鉱床を探査するために河川水や地下水中の

ウラン濃度･水質調査がなされた.これらの調査結

果から,ウランの溶出を支配する水質に関わる因子

が抽出され検討された･ウランは河川水のような酸

1996年3月号

地下氷の進入･

容器の劣化沈着･固定

圏鶴一團一騎一遇

地下水の進入･

園騒籔鰍葡鰯鱗一鱗

凶

岩石の風化溶解･移動

圏騒一團一

L塗壁｣沈着醜

圏一因一鱗
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第7図

ナチュラルアナログ研究の場の一例.廃棄物処

理に絡んで想定される物質移動のシナリオ(通常

シナリオ)の各要素は,ウラン鉱床やいろいろな

地球化学的試料に起こっている現象と類似して

し･る.
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炭酸イオン(孤g当量/1)

トンネル内の湧水中のウラン濃度と炭酸イオン

濃度との関係｡ウラン(ウラニルイオン)は炭酸

イオンと錯形成して溶け易くたっている.

化的条件下では,フッ化物イオンやリン酸イオンの

他,高アルカリ側でも炭酸イオンの効果で可溶化し

ている一策7図はトンネル内の涌水中のウランと

炭酸イオンとの関係を示したものである.地下水は

岩石との相互作用でアルカリ側に水質が移行してい

くが,炭酸イオンの存在はウランの溶出における大

きな因子となっている.

(2)ウラン鉱床の調査

同様に特別研究によるウラン調査の過程で,ウラ

ン濃集体やウラン鉱床において鉱床形成メカニズム

の解明研究がなされた.世界には何回か盛んにウラ

ン鉱床が形成された時期があり,最近では砂岩堆積

型のウラン鉱床である(第8図).日本にはいくつ

かのタイプのウラン鉱床が存在するが(坂巻･金井

(1991)を参照のこと),堆積型のウラン鉱床は注目�
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第8図

ウラン鉱床の年代と年代尺度.日本の堆積型ウ

ラン鉱床である東濃ウラン鉱床の形成は約一千

万年前と考えられており,その間現在の環境下

でマク同的には保持されてきた.

第4表風化花嵩岩堆積物から各種抽出試薬によって抽

出される主な元素例

抽出試薬�推定される形態�王な兀素例
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く･自本椴古の化石

に値する.というのは,日本の東濃鉱山のように

1千万年以上も昔に形成されたウラン鉱床が現にそ

こにあるということは,巨視的にはある環境下で保

持され続けていることになる.こうした堆積型ウラ

ン鉱床の場合には,地下水と堆積場の環境が重要で

あることが認識された.

(3)鉱床地域における系列核種の存在形態

堆積物の中にウラン系列核種が存在している場

合,形態によって挙動が異なる,すたわち自由に移

動し易い形態と動きにくい形態とがある,と考えら

れる.その系列核種を移態別に分類して検討するた

め,ウラン鉱床胚胎層の基底にある風化花嵩岩由来

の堆積物に分別溶解法を適用した(第4表)･その

結果,堆積物の炭酸塩態部分と鉄酸化物態部分に多

くのウランが存在していることが明らかにたった(第

一べ藤

フラクション別ウラン濃度

鰯(1)AcONa処理

鰯(2)AcONa/AcOH処理

鰯(3)NH20H･HC1処理

団(4)H202処理

騒(5)浅さ

第9図

500μm〈φ125μm<φφ〈63μm

く1mm〈250μm

堆積物粒径

ウラン鉱床胚胎層基底の風化花嵐岩堆積物にお

けるフラクション別ウラン濃度.(2)･(3)のフラ

クションに多くのウランが分布している.堆積

物の粒径別では細粒ほどウラン濃度が高い.

9図).

(4)鉄質沈澱物におけるウランの挙動

ウランやいろいろた核種は,鉄の水酸化物と共沈

したりそれに吸着したりする.それは,天然バリア

ｰの一つと考えられ,その挙動を明らかにするため
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ボｰキサイト試料におけるフラクション別の23全U/238U放射能比(Kanai,1992).(A):HC1処理で溶出

したウラン,(B):HF処理で溶出したウラン,(C):不溶解残さ.

に,鉄質沈澱物や石灰牽が生じている温泉沈澱物を

採取し,湧水と沈澱物における核種の分配を検討し

た.

(5)風化残留鉱床におけるウランの挙動

アルミニウムの原料とたるボｰキサイト鉱床や,

ニオブ･タンタルを多く含む風化カｰボナタイト鉱

床におけるウランを調べ,風化に伴うウランの挙動

が検討された.ボｰキサイト鉱床の調査では,ウラ

ンは30ppm程度含まれていた･試料に且C1やHF

処理して得た各フラクションのウランgU434/

U-238放射能比は,HC1処理フラクションでは1

よりも大きく,HF処理フラクション及び不溶解残

さフラクションでは1よりも小さかった(第10図).

このことからウランを含む鉱物から飛び出たウラン

(U-234)は,HC1に可溶た形態として鉱物の回りに

吸着しているものと推定された(Kanai,1992).

(6)ウラン濃集体におけるウラン移動

リン灰石を含む堆積場において,地層の鉛直方向

にウラン濃度が二つの山を持つ濃度変化が認められ

た(第11図).地層のマトリックス,たらびに形態

別にウランを分別してウランの挙動を検討した.全

岩のU-234/U-238放射能比は二つの山のうち上都

で1よりも小さく,下方で1よりも大きくたって

いた.一方,6価のウランのU-234/U-238放射能

比は全てで1よりも大きく,自由に動ける状態で

存在しているものと考えられた(第12図).これら

のことは上方でウランの溶出が,下方でウランの蓄

積が行われている可能性を示凌している.下方には

粘土鉱物も多く存在しており,これがウランの保持
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第11図リン灰石を含む堆積場におけるウラン濃度変化.

D層は蔦濃度で,G層にも小さな山が見える.

に大きな役割を担っていると考えられた(Kanaiand

卡歡�歩����

岱.今後の研究課題

1984年10月にアメリカで高レベル放射性廃棄物

の最終処分場の環境についてのナチュラルアナログ

に関するワｰクショップがもたれ,現状の把握と今

後の課題が討議された(ChapmanandSme11ie,

1986).そして世界的な作業部会(NAWG;Natura1

Ana1ogWorki㎎Group)を運営していくことが必要

と認識され,翌年ブリュッセルでCEC(theCom-

missionoftheEuropeanCommunities)の主催で会

議が開かれ,その後も継続されている.�
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フラクション別の23里U/238U放射能比の鉛直分布(Kanaiandsakamaki,1994).(a):全岩,(b):6価

のウラン,(c):4価のウラン,(d):浅さ.全岩では上位で放射能比>1,下方で放射能比〈1とたっ

ているが,6価のウラン(図の(b))では放射能比〉1である.

このように放射性廃棄物の研究は全世界的であ

り,ウラン研究に関わる研究老の多くは大たり小な

りナチュラルアナログ研究に関与している.ウラン

系列を用いたナチュラルアナログ研究は当調査所を

始め幾つかの機関でも精力的に行われている.一例

を挙げると,ブラジルではMinasGerais州のポン

スデカルダス鉱床を用いてスイスの放射性廃棄物貯

蔵全国組合(NAGRA)･スウェｰデンのSKB･英国環

境省･米国エネルギｰ省等の協力の下で27研究機

関が研究を進め(Chapmaneta1.,1992a;1992b),

オｰストラリアではアリゲｰタリバｰのクンガラウ

ラン鉱床で(畑AP;A山gatorRivers虹a1ogProject)

オｰストラリア原子力科学技術機構(ANST0)が中

心となり,米国原子力規制委員会(NRC)や日本原

子力研究所も研究に加わっている(例えば,Yanase

eta1.,1995a;1995b).日本の東濃鉱山でも,動力

炉核燃料開発事業団が中心となってナチュラルアナ

ログ研究が進められている(例えば,Yoshida,

����獨�慥������

今までのナチュラルアナログ研究は定性的なもの

が多く,挙動といってもこうたるだろうと言う程度

で,どのくらいの量がどのくらいの早さでという定

量的な議論はあまりなされていないものが多い.今

後は定量的な研究カミ重要になっていくと考えられ

る.定量化を行うためには,適切なモデル化とその

ためのパラメｰタデｰタの収集と設定がある(第13

第13図

ナチュラルアナログ研究におけるモデル化の概

念

図).モデル化には適当た仮定･パラメｰタを入れ

たモデルを作りそれを検証Lて最初の仮定･パラメ

ｰタの修正を繰り返していく方法と,いくつかの実

験デｰタから適正たパラメｰタを決めてモデルを作

る方法とがある.ウラソカミ溶出するときの速度が,

○次反応,1次反応としてのモデルや,より複雑で

あるが蓄積時の速度論的たモデル等も検討されてい

る(LathamandSchwarcz,1989).今後の課題とし

て,核種の溶解度や存在状態,移行の遅延や酸化還

元環境状態等,低温で遅い反応条件下でのモデルの

実証たどがあり,ナチュラルアナログ研究の重要性
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はますます高まっている.

最後に,本小論は第8回地質調査所研究講演会

(1995年6月)での講演をもとに手を加えてまとめ

たものである.発表する機会を与えて下さった加藤

磧一首席研究官をはじめ関係各位に感謝申し上げ

る.
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