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研究成果の概要（和文）：原子力発電の結果生まれる高レベル放射性廃棄物は地層処分が検討されている。そのため、
地下水などを介して放射性廃棄物から放射性核種が環境中へと漏出した際を想定し、その挙動を正確に評価する必要が
ある。本研究では天然に存在する鉱物の中でも微生物が形成するマンガン酸化物へのアクチノイドの吸着挙動について
調べた。その結果、微生物が存在しない場合はアクチノイドはマンガン酸化物に強く吸着することにより表面に固定さ
れるのに対して、微生物が共存する場合は吸着量が低下して水を介してより動きやすくなる可能性があることが分かっ
た。

研究成果の概要（英文）：In this study, adsorption of actinides on biogenic Mn oxide was investigated. 
Actinides were strongly adsorbed on inorganic Mn oxide without microorganisms, indicating that they were 
tightly fixed at the surface of Mn oxide. In contrast, adsortion of actinides on biogenic Mn oxide, 
mixture of Mn oxide and microbial cells, was lower than that on inorganic Mn oxide. The results of this 
study suggest that the mobility of actinides would increase in systems where minerals and microorganisms 
coexist.

研究分野：地球化学
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１．研究開始当初の背景 
 高レベル放射性廃棄物に含まれるアクチ
ノイドの環境中への漏出を想定し、それらの
移行挙動を定量的に評価する必要がある。ウ
ランやプルトニウムに代表されるアクチノ
イドは複数の酸化状態をとり、価数ごとに化
学的性質が異なる。酸化状態は特に鉱物表面
への吸着や水溶液中での錯生成などに大き
く影響を与えるため、環境中でのアクチノイ
ドの移行挙動を正確に予測するのは容易で
はない。アクチノイド化学の複雑さに加えて
自然環境の複雑さを考慮すると、移行に関わ
るあらゆる素過程に関する基礎的な研究が
必要となる。 
 
２．研究の目的 
 本研究では“生物性マンガン酸化物”への
アクチノイド吸着過程に着目した。マンガン
酸化物はアクチノイドを強く吸着し、環境中
でのアクチノイド移行を遅延させる効果が
あると考えられる。一方で、環境中のマンガ
ン酸化物はほとんどが微生物起源であると
考えられており、マンガン酸化物と微生物が
共存していることになる。そのため、アクチ
ノイドは生物性マンガン酸化物と共存する
微生物（マンガン酸化菌）が排出する有機物
と錯体を形成し水溶液中で安定化し、結果と
してアクチノイドの移行が促進される可能
性がある。したがって、環境中でのアクチノ
イドの移行挙動を理解するためには生物性
マンガン酸化物を用いてアクチノイドの吸
着挙動を評価する必要がある。そこで、本研
究では生物性マンガン酸化物へのアクチノ
イドの吸着機構を明らかにすることを目的
とした。 
 
３．研究の方法 
 生物性マンガン酸化物を作製するために
マンガン(II)酸化真菌 KR21-2 株の培養を行
った。作製した生物性マンガン酸化物を洗浄
した後、10 mM NaCl水溶液中に移しそこへ
アクチノイドを添加した。吸着実験に用いた
アクチノイドの核種は 232Th(IV), 237Np(V), 
238U(VI)及び 238Pu(IV)であった。232Th(IV), 
237Np(V), 238U(VI)は同時に水溶液に添加し
て吸着実験を行った。一方、238Pu(IV)は他の
アクチノイドとは別に実験を行った。
Th-Np-U 実験系では実験開始から所定の時
間が経過した後に、ろ過した水溶液中の Th, 
Np, U濃度を ICP-MSで定量することにより
吸着量を求めた。一方、Pu 実験系では同様
にろ過回収した水溶液中の 238Puの放射能濃
度を液体シンチレーションカウンターを用
いて測定しマンガン酸化物への Pu 吸着量を
求めた。水溶液の pHを変化させてアクチノ
イド吸着量の変化を調べた。同様のアクチノ
イド吸着実験を人工的（非生物的）に合成し
た非生物性マンガン酸化物に対しても行っ
た。吸着実験の過程で微生物から排出される
有機物量を評価するためにろ過回収した水

溶液中の溶存有機炭素濃度の測定を行った。
また、排出された有機物がどのような分子サ
イズであるのかを調べるために、サイズ排除
型カラム(SEC)を用いた高速液体クロマトグ
ラフィー(HPLC)分析を行った。 
 
４．研究成果 
 Th(IV), Np(V), U(VI)は非生物性マンガン
酸化物に対して強く吸着するという結果が
得られた。一方、生物性マンガン酸化物に対
してはNp(V)の吸着がほとんど認められなか
った。これは生物性マンガン酸化物と非生物
性マンガン酸化物の表面の構造の違いによ
るものと考えられる。マンガン酸化物は基本
的に４価マンガンの８面体シートが積み重
なった層状の構造を持つが、生物性マンガン
酸化物の表面には２価マンガンが吸着して
いることが分かっている。すなわち、生物性
マンガン酸化物では表面の２価マンガンと
Np(V)の競合により Np(V)の吸着がほとんど
認められなった可能性がある。U(VI)に関し
ては生物性と非生物性マンガン酸化物とも
に強い吸着が認められた。４価アクチノイド
である Th(IV)は非生物性マンガン酸化物に
対しては非常に強く吸着した。これに対して、
生物性マンガン酸化物の場合は非生物性マ
ンガン酸化物と同様に一旦強く吸着するも
のの、時間の経過とともに Th 吸着量が減少
した。このことは生物性マンガン酸化物の表
面に吸着した Th が水溶液中へ脱着したこと
を示している。これはおそらく微生物が排出
した有機物と Th が水溶液中で安定な錯体を
形成したためであると考えられる。実際、水
溶液中の溶存有機炭素濃度は時間とともに
増加し、SEC-HPLC 分析の結果、幾つかの
異なる分子量を持つ有機物が確認された。 
 Pu(IV)の吸着実験では同じ４価アクチノ
イドである Th(IV)と類似した吸着挙動が得
られることが予測された。しかし、実際の実
験結果から Pu(IV)の生物性マンガン酸化物
への吸着挙動を Th(IV), Np(V), U(VI)と比較
すると同じ４価であるTh(IV)ではなくU(VI)
の吸着挙動と類似していた。このことはマン
ガン酸化物に吸着後、Mn(IV)からなるマンガ
ン酸化物により Pu(IV)が Pu(VI)に酸化され
たことを示唆している。Pu(VI)や U(VI)は微
生物由来の有機物の錯生成が弱いために
Th(IV)で観察された脱着が起こらないもの
と解釈される。 
 本研究で得られた研究成果は、環境中に存
在する鉱物へのアクチノイドの吸着挙動は
微生物が共存する場合としない場合におい
て大きく異なる可能性があることを示して
いる。したがって、放射性核種が環境中へ漏
えいした場合の天然バリアによる遅延効果
の評価の際には、微生物活動の影響も考慮し
たシナリオを検討する必要性が出てくるか
もしれない。 
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