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研究成果の概要（和文）：本研究は、放射性廃棄物の地層処分の安全評価において重要となる放射性核種を模擬
した希土類元素が、深部地下環境でどのような移行挙動を示すのか、また、地下水中に溶存している天然の有機
物であるフミン物質と結合することで生成されるフミンコロイド粒子が、安全評価上どのような影響を及ぼすの
かを定量的に評価することを目的として実施した。その結果、地下水中の炭酸イオンと有機物が希土類元素の移
行挙動を支配することを明らかにした。また、フミンコロイド粒子への結合量を安全評価解析に導入した結果、
既往の解析結果よりも地表への到達時間が遅延される可能性が示唆され、有機物特性評価の必要性が示された。

研究成果の概要（英文）：The migration behavior and chemical form of lanthanide elements (Ce, Nd, Eu,
 Ho) in the deep groundwater environments were investigated by the continuous filtration (0.2 
micrometer filter, 10 kDa, and 3 kDa molecular weight cutoff filters). Adopted groundwater, which 
was collected at Horonobe underground research laboratory, contains natural organic matters (NOM), 
carbonate, phosphate, and etc. 
It was revealed that both NOM and carbonate ion contribute the migration and chemical form of 
lanthanides. This result suggests the possibility of forming ternary complex species (Ln-CO3-NOM) in
 the deep groundwater environment. 
Additionally, obtained distribution coefficients of lanthanides to NOM colloids were adapted to the 
safety assessment analysis (Goldshim). By the comparison of analysis results of previous safety 
cases, the importance of assessment of characteristic property of NOM was confirmed.

研究分野： 溶液化学

キーワード： 地層処分　フミン物質　安全評価
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では、放射性廃棄物の地層処分における評価対象核種を模擬した希土類元素について、深部地下環境でど
のような化学形態や移行挙動を取るのか、また、それに及ぼす天然有機物の影響はどの程度あるのかを検討し
た。その結果、地下水中の炭酸イオンと有機物のどちらもが大きな影響を与えることを明らかにするとともに、
有機物の特性によって、既存の安全評価解析の結果が大きく変わりうることを示した。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 

 原子力発電の利用によって発生した高レベル放射性廃棄物の処分方法として、深部地下岩盤

中に処分する「地層処分」が最も妥当であるというのが世界共通の理解であり、わが国では深度

300m 以深に処分することが計画されている。ここで特に懸念される現象が、廃棄物から溶出し

た放射性核種が、地下水中に溶存している天然有機物のフミン物質と錯生成することで、放射性

核種の溶解度が増加するとともに、コロイド粒子を形成して移動性が増加することである。日本

の代表的な地質の一つである堆積岩岩盤中の地下水は、欧米諸国で盛んに研究が進められてい

る結晶質岩や岩塩地盤中の地下水よりも、有機物濃度が有意に高いことが報告されており、天然

有機物のフミン物質による影響も顕在化する可能性が高い。しかしながら、日本の地層処分深度

における堆積岩岩盤中の地下水に関する研究はごく限られており、特にフミンコロイドが放射

性核種の移行挙動に及ぼす影響評価については、現状不十分であると考えられた。 

 

２．研究の目的 

 本研究の目的は、地層処分の安全評価上重要となる、ネプツニウムやアメリシウムなどのマイ

ナーアクチノイドに科学的挙動の近い希土類元素が、幌延深部地下水中のフミン物質と形成す

るフミンコロイドの化学形態を考察するとともに、コロイドに対する核種の収着割合を意味す

る分配係数 Kd を導出し、フミンコロイドが核種移行に及ぼす影響を定量的に評価することであ

る。 

 

３．研究の方法 

 幌延深地層研究センターの地下 250m、350m 調査坑道に水平方向に掘削されたボーリング孔か

ら深部地下水を採取する。嫌気性雰囲気を維持したまま、採取した地下水に希土類元素としてセ

リウム、ネオジム、ユウロピウム、ホロミウムを濃度 10ppb となるように添加し、Ar ガス加圧

下で孔径 0.2µm のメンブレンフィルター、分画分子量 10kDa、3kDa の限外ろ過フィルターで逐次

ろ過を実施して、ろ液中の希土類元素濃度を ICP-MS で定量する。また、国際腐植物質学会の推

奨する手法で幌延深部地下水から抽出、精製したフミン酸を希土類元素と同時に添加し、同様の

逐次ろ過試験を実施することに加え、希土類元素の移行挙動に影響を及ぼすと考えられる地下

水成分を模擬した溶液についてもろ過試験を行い、深部地下水環境での希土類元素の移行挙動

と、それに及ぼす有機物影響を考察する。さらに、ろ過後のフィルターの重量測定を実施し、捕

集されたフミンコロイドに対する希土類元素の分配係数 Kd を導出することから、核種移行挙動

に及ぼす影響を定量的に評価する。 

 

４．研究成果 

表 1に幌延深度 250m・350m 地下水の組成を、図１にそれぞれの地下水に希土類元素を添加し、

逐次ろ過した結果を示す。 

 

表１ 幌延深度 250m、350m 地下水組成（[1]より抜粋） 

 

イオン強度 pH TOC / ppm HCO3
- / M PO4

3- / M

250m地下水 0.09 7.9 20 3.4×10-2 2.0×10-5

350m地下水 0.21 8.3 28 4.1×10-2 <3.2×10-6



深度 250m 地下水を使用した試験に

おいては、ろ液中の希土類元素濃度は

逐次ろ過によって段階的に減少してお

り、希土類元素の取る状態が一様でな

いことがわかる。また、原子番号の大

きい元素程ろ液中に溶存する傾向があ

り、これは加水分解種としての沈殿の

しやすさの違いを反映していると考え

られる。一方、350m 地下水の場合、大

部分の希土類元素が 10kDa フィルター

を通過し、3kDa フィルターにトラップ

されていることがわかる。このような

傾向が現れた理由として、添加した希

土類元素が地下水中の有機物とコロイ

ド粒子を形成したことが挙げられる。

表 1 に示した地下水組成の違いから、

250m 地下水の有機物濃度は 350m 地下

水よりも低いことが、希土類元素の移

行挙動に違いが生じた要因の一つだと考えられる。また、幌延深部地下水には一定濃度のリン酸

イオンが含まれており、Visual MINTEQ Ver 3.1[2]を用いた化学熱力学計算では、添加した希土

類元素は大部分がリン酸塩として沈殿する計算となるが、実際には、有機物とコロイド粒子を形

成していることが示された。そこで、希土類元素の移行挙動に及ぼす地下水成分の寄与について

考察するため、表 2に示す地下水成分模擬溶液、および塩酸を用いて脱炭酸処理をした深度 350m

地下水を用いた逐次ろ過試験を実施した。ここで用いているＨＨＡは、幌延深度 350m 地下水か

ら抽出したフミン酸である。各成分の寄与を比較するため、Eu のろ液中の残存率を導出した結

果を図 2 に示す。 

表 2 逐次ろ過試験に供した地下水模擬溶液等組成 

 

この図より、Eu の移行挙動がおおよそ 3 種類の傾向に分類できることがわかる。すなわち、

0.2µm、10kDa、3kDa を通過する「350m 地下水＋HHA」、0.2µm は通過するものの、10kDa で大部分

がトラップされる「脱炭酸地下水」「NaCl 模擬」「リン酸模擬」「リン酸模擬＋HHA」、0.2µmは通

過し、10kDa で 3～4割がトラップされ、3kDa で残りがトラップされる、「350m 地下水」「炭酸模

擬」「炭酸模擬＋HHA」である。この結果は、希土類元素の移行挙動に有機物と炭酸のどちらもが

大きな寄与を及ぼすことを示唆するものである。すなわち、表層フルボ酸で報告[3]されている

図 1 逐次ろ過試験結果 

イオン強度 pH HHA / ppm HCO3
- / M PO4

3- / M

350m地下水＋HHA 0.21 8.3 10 4.1×10-2 <3.2×10-6

脱炭酸地下水 0.21 8.5 - - <3.2×10-6

NaCl模擬 0.20 8.5 - - -
炭酸模擬 0.20 8.0 - 4.0×10-2 -

リン酸模擬 0.20 8.0 - - 1.0×10-5

炭酸模擬+HHA 0.20 8.0 10 4.0×10-2

リン酸模擬+HHA 0.20 8.0 10 - 1.0×10-5



ような、核種-炭酸-フミン酸三

元錯体およびコロイド粒子が深

部地下環境中でも形成される可

能性がある。また、350m 地下水

に HHA を添加した系では、ほぼ

全量の Eu が 3kDa フィルターを

通過した。HHA の炭素量に占める

3kDa 以下の画分の割合は 52%と

報告されているため[4]、添加し

た HHA の分子量の小さな画分と

Eu がサイズの小さなコロイド粒

子を形成していると思われる。

加えて、「炭酸模擬＋HHA」より

も「350m 地下水」の方が 10kDa

フィルターを通過する画分が多いこと、「炭酸模擬＋HHA」の 3kDa フィルターを通過する画分が

ほとんど無いことから、深部地下水に溶存している有機物の内、フミン酸として抽出できない成

分も希土類元素の化学形態に寄与していると考えられる。 

最後に、フミンコロイド影響の定

量的な評価を試行した。前述のとお

り、深部地下環境中での希土類元素

の移行挙動に影響を及ぼす成分と

して、有機物と炭酸イオンが挙げら

れたため、「炭酸模擬＋HHA」におけ

る Eu 濃度の変化と、フィルターの

重量変化から、有機物への収着分配

係数 Kdを導出した。この際、簡略化

のため、10kDa フィルターと 3kDa フ

ィルターにトラップされた Eu 濃度

をフミンコロイドへの分配分と見積

もった。この結果、本研究においてフミンコロイドへの分配係数 Kd は 257.4 [m3/kg]と計算さ

れた。地層処分研究開発第 2 次取りまとめ（以下、H12 レポート）[5]では、天然コロイドへの

核種の分配係数として保守的な値 1000 [m3/kg]を設定している。得られた Kdを、安全評価対象

核種であり Eu と化学的挙動が類似しているアメリシウムに適用し、性能評価解析コード

Goldsim[6]に導入して、降水系地下水条件を対象にフミンコロイド影響を考慮した性能評価解

析を行った。図 3に断層出口での Am-241 による被ばく線量を比較した解析結果を示す。この結

果より、本研究で導出したフミンコロイドの Kd を適用した場合、H12 レポートの解析ケースと

比較して断層出口までの到達時間に大きな差が生じることが示された。これは、地下水中の有機

物の特性によって、地層処分の安全評価の結果が大きく異なる可能性を示唆するものである。 
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