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研究成果の概要（和文）：水などに溶けた放射性物質が固体の表面と接触すると吸着や脱離などの反応を繰り返
しながら移動し得る。従って、環境中などにおける放射性物質の移動のし易さやし難さ（移動性）を議論するた
めには、放射性物質が固体表面で吸着した状態の分子構造や安定性、時間変化などの理解が重要になると考えら
れる。本研究では、顕微蛍光分光法という微小固体表面領域が分析可能な方法を用いて、放射性物質の代表とし
てウラン（ウラニルイオン）を対象とした実験研究を行い、固体表面における吸着性や移動性に関して一定の成
果を得た。

研究成果の概要（英文）：Radioactive substances dissolved in water interact with the surface of 
solids, and can move while repeating reactions such as adsorption and desorption. Therefore, in 
order to discuss the ease and difficulty in moving (mobility) of radioactive substances in the 
environment, it is very important to understand the molecular structure, stability, and temporal 
changes of radioactive substances adsorbed on solid surfaces. In this study, uranium (uranyl ion) as
 a representative of radioactive materials was investigated by using microscopic fluorescence 
spectroscopy, and certain results regarding adsorption and mobility on solid surfaces were obtained.

研究分野：レーザー分光、振動分光、表面・界面、アクチノイド
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研究成果の学術的意義や社会的意義
放射性物質が固体と接触・相互作用して安定的に同じ場所に存在し続けるかどうかは極めて重要な問題である。
移動のし易さは放射性物質の種類や放射性物質が置かれた環境や状況によって大きく変わることは明らかである
ため、様々な放射性物質と固体に関する実験・試験を行うことは重要である。本研究では主にウランを対象にし
た研究を行い、ウランがその他の元素と共存する場合、その他の元素を移動し易くさせる可能性があることを示
した。今後も引き続き様々な実験条件で移動性に対する元素の共存効果を研究する意義があることを見出した。

※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 
 
放射性物質の環境中などにおける移動挙動を把握することは原子力の関連分野において重要で
ある。例えば、福島第一原子力発電所（1F）の原子炉建屋では、建屋の割れ目から流入した地下
水や燃料デブリの冷却水の注入により、多種多様な放射性物質を含む高濃度汚染水が絶えず発
生する。汚染水が建屋の底側壁面や亀裂を介してコンクリートや地中の土壌などと接触すると、
放射性物質はそれらの固体表面と吸着や脱離などの反応を繰り返しながら移動し得る。したが
って、１Fの原子炉建屋内等で多種多様な放射性物質が高濃度で共存する条件下の放射性物質の
移動挙動を把握することは重要になる。また、放射性廃棄物の地層処分の分野においても放射性
物質の移動挙動の理解を深めることは重要である。 
 
 
 
２．研究の目的 
 
本研究の目的は、放射性物質の固体表面への吸着状態と移動性の関係を明らかにすることによ
って、放射性物質の環境中への拡散リスクの分析法や拡散リスクの低減法の開発に貢献するこ
とである。この目的の達成を目指すために本研究では、放射性物質を含んだ水溶液が固体と接触
する時、放射性物質がどの様な化学状態で固体表面に吸着し、どの様な吸着状態を形成した時に
移動しやすく、どの様な吸着状態を形成した時に移動しにくいのを明らかにすることを目指し
た。 
 
 
 
３．研究の方法 
 
本研究では、顕微蛍光分光法を用いた固体表面の蛍光測定を主に行うことによって放射性物質
の固体吸着や移動に関する実験研究を進めた。顕微蛍光分光法を用いることによって、微小な固
体表面領域からの蛍光を測定できるため、微小な量の試料水溶液のみを用いて、固体表面におけ
る放射性物質の吸着や移動試験を小さなスケールで行うことができる。（従って本研究で用いた
一連の実験手法は微小な量の試料で実験可能であるため、放射性物質試料の様にあまり試料量
を増やしたくない実験に対して有効である。）本研究では、ウラン（ウラニルイオン）を含む 0.5 
μL 程度の水溶液試料を固体表面に滴下して、水溶液試料が直径 1 mm 程度のスポット状に広がっ
た部分を、格子状に各点で蛍光測定し、固体表面上の各二次元座標点におけるウランの量や吸着
状態を評価することによってウランの固体表面上における移動性について調べた。蛍光測定に
は、ナノ秒パルスレーザーを励起光として用いることによって、各固体表面座標上の蛍光発光ス
ペクトルおよび蛍光寿命を測定した。水溶液試料にはユウロピウムイオンも水溶液に溶かすこ
とによってウランの吸着や移動性と比較した。固体試料としてはシリカゲルやアルミナなどの
TLC（薄層クロマトグラフィー）のプレート表面を主に用いた。 
 
 
 
４．研究成果 
 
図１にウラニルイオン（UO22+）とユウロピウムイオン(Eu3+)を溶かした水溶液をシリカゲル TLC
に 0.5 μL 程度滴下して固体表面で展開後、乾燥させてから測定した蛍光発光のイメージを示す。
図１(a)から(e)は、計５つの水溶液試料に対する測定結果に対応しており、全てのユウロピウム
イオンの濃度は一定(30 mM)であるが、ウラニルイオンの濃度を５段階に変えて調整した水溶液
の測定結果である。ウラニルイオンとユウロピウムイオンは発光波長が異なるので（図２の蛍光
発光スペクトルにおいて、516 nm 付近がウラニルイオンの発光、616 nm がユウロピウムイオン
の発光に対応）、それぞれの蛍光をモニターすることによってそれぞれの元素を区別して測定す
ることが可能で、図１の上の行がウラニルイオンの発光、下の行がユウロピウムイオンの発光を
観測して得た蛍光発光のイメージである。図 1(a)の結果から、ウラニルイオンとユウロピウム
イオンで固体表面上の分布状況が明らかに異なっており、ウランは中心付近、ユウロピウムイオ
ンは外周付近に偏って分布している様子が観測された。また、図 1(b)-(e)の結果から、ウラニ
ルイオンの濃度が下がるにつれて、ユウロピウムイオンが中心付近に分布していく様子が分か
る。これらのことからウラニルイオンが共存する条件では、ウラニルイオンはシリカゲルに吸着
されやすく、そのウラニルイオンの吸着によって、ユウロピウムイオンは周辺に追いやられると
解釈できる。このことはさらに、ウラニルイオンが存在することによって、ユウロピウムイオン



の移動性が上がることを示唆している。この結果は様々なイオンが共存する模擬海水溶液でも
観測されたことから、ウラニルイオンはその他のイオンと比較して特に吸着されやすく、ウラニ
ルイオンが共存する条件においては、ユウロピウムイオン以外のイオン種の移動性を高くする
可能性があることを示唆している。 
 
吸着種の状態の情報を得るために、様々な実験条件において蛍光寿命測定を行った。その結果、
試料水溶液を滴下した中心付近と外側付近では異なるウラニルイオンやユウロピウムイオンの
蛍光寿命が観測され、このことから中心付近と外周付近では同元素で吸着種の状態が異なって
おり、移動のし易さは同元素でも吸着種によって異なる可能性が示唆された。また、濃度に依存
して吸着種が変化する結果を得た。この様に様々な実験条件における蛍光寿命測定を試みたが、
これまでに吸着種の具体的な特定には至っておらず、今後ラマン分光法などにより吸着種を特
定すれば今後の研究の発展になると考えられる。 
 
また、アルミナ TLC の固体表面上でも、上述した様な同様の測定結果が得られた。さらに、コン
クリート表面上でも同じような結果が得られたことから、今回の観測された現象はやや一般性
の高い現象である可能性が示唆された。 
 

 
 
図１：5 つ試料水溶液をシリカゲル TLC プレート上に滴下して用意したスポット (a)–(e) のウ
ラニルイオンおよびユウロピウムイオンのフォトルミネッセンス（蛍光発光）画像。 直径約 1 
mm 程度の各スポットは、約 0.5 μLのウラニルイオンとユウロピウムイオンを含む水溶液をシ
リカゲル TLC プレート表面上に滴下して用意した。 それぞれの水溶液のウラニルイオンの濃度
は、(a) 30 mM、(b) 10 mM、(c) 4 mM、(d) 1 mM、および (e) 0.5 mM であり、ユウロピウムイ
オンは全ての溶液で 30 mM である。 5 つの溶液の pH 値は未調整であり、(a) 2.8、(b) 4.0、
(c) 4.5、(d) 4.7、および (e) 4.8 であった。 ユウロピウムイオンは波長 516 nm、ウラニル
イオンは波長 616 nm の蛍光をモニターすることで観測した。 (f) は 30 mM ウラニルイオンお
よび 30 mM ユウロピウムイオンの水溶液をシリカゲル TLC プレート上に滴下乾燥後、UV ラン
プ照射による発光を撮った写真であり、(a)の様にウラニルイオンとユウロピウムイオンの分布
の違いを目視で区別することが難しいことを示している。[Journal of Nuclear Science and 
Technology, 57, 1046, (2020)] 
 
 

 
 
図２：図１の各スポットの中心付近の位置で観測した蛍光発光スペクトル。ウラニルイオンは
516 nm を、ユウロピウムイオンは 616 nm の蛍光をモニターして観測した。[Journal of Nuclear 
Science and Technology, 57, 1046, (2020)] 
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