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（概要） 

本研究は，環境中において，放射性核種や重金属イオンの移行キャリアになりうる天然有機物の凝

集構造を，中性子小角散乱を用いて明らかにする．起源の異なる複数の天然有機物に異なる多価金

属イオンを添加した試料の小角散乱プロファイルの比較から，金属イオンの結合や高 pH(D)，高イ

オン強度といった極端な溶液条件が天然有機物の凝集構造へ与える影響を評価した． 
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 （1 行あける） 

１．目的 

天然有機物（NOM）は，動植物，微生物の遺骸が分解縮合する過程で生成する安定な有機物の総

称であり，その炭素骨格上に複数の活性な官能基を有していることから，環境中において，放射性

核種や重金属イオンのキャリアになることが知られている[1]．近年，NOM が比較的低分子量の有機

物や生体高分子を含む多様な有機物の集合体からなっていることが指摘されているが[2]，その凝

集構造は不明である．特に，放射性廃棄物の地層処分の対象となる深部地下環境中の NOM について

は，その物理・化学的性質を含め，未解明の点が多い． 

本研究では，中性子小角散乱を用いて，深部地下環境を含む，多様な環境から抽出された NOM の

凝集構造を調べ，元素組成や分光学的データとの相関から，NOM の凝集構造のメカニズムを明らか

にすることを目的とする．NOM の凝集構造は，金属イオンに対する活性な官能基の利用しやすさを

決めるとともに，NOM の自体のキャリアとしての移行特性を決める．したがって，NOM の凝集メカ

ニズムを明らかにすることで，放射性核種等の有害元素の環境動態の解明，及び，放射性廃棄物処

分の安全評価の信頼性向上に貢献することが出来る．特に，2021 年度は，海水や高 pH といった極

端な環境を対象にすると共に，放射性廃棄物処分場で建設材料，あるいは，バリア材料として多用

されるセメントとNOMの相互作用によるナノ〜メゾスケール構造の変化を評価した．後者は，近年，

セメント系材料への有機物影響として着目されており[3]，SANS の適用は世界的に見ても画期的な

ものである． 

NOM は，水溶液中で，サブ nmからμmに渡る階層的な凝集構造を示すことが想定され，また，そ

の多分散性からも，中性子小角散乱（SANS）の利用が不可欠である．また，本研究では，試料の濃

度を大きくとれないため，非干渉性散乱の影響を低減させた低バックグランドの測定が必要であり，

偏極中性子の利用が不可欠である． 

 

２．方法 

SANS 測定は，JRR3 集光型偏極中性子超小角散乱装置 SANS-J-IIにおいて，室温で，2 mm 厚さの

液体用石英セルを用いて行った．NOM 濃度は 2 g/L とし，試料の調整には D2O 溶媒を用い，異なる

pD，支持電解質濃度の試料を作成することで，NOM の電荷量の変化が凝集構造に与える影響を調べ

た．試料の pD 調整は DCl と NaOD 溶液を用いて行い，支持電解質としては，NaCl 溶液（D2O）を用

いた．海水や高 pH といった極端な環境下における NOM の凝集構造も明らかにするため，NOM として

精製したアルドリッチフミン酸(PAHA)を用いて，NaCl 濃度 500 mM の高イオン強度下，また pD 

4,6,9,13における凝集構造の変化を調べた．なお，放射性廃棄物処分場の建設材料に用いられるセ
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メント系材料は NOM と相互作用し，放射性核種の保持能力に影響を与える可能性がある.本実験で

は，セメント系材料の主なバインダーとして知られるカルシウムシリケイト水和物(C-S-H)の合成

実験に，PAHAを添加し,C-S-H と共存する PAHAや，C-S-H の出発物質と共存する PAHAの凝集構造を

明らかにするための予備試験も含めた.なお,本実験では C-S-H の合成時に重水を用いたため,以降

C-S-D と呼ぶ.水酸化カルシウムと非晶質シリカを出発物質とし,それらの重量に対し,0,4,15,30%

の比で PAHAを添加し,液固比1:20において，50℃,100 rpmで10日振盪させて生成物を得た.0,4,15%

の PAHA 添加量においては C-S-D が生成した試料であり,30%においては水酸化カルシウムが残存し

ている試料であった. 

 

３．結果及び考察 

イオン強度 500mM における PAHA 溶液は,pD4,6,においては凝集・沈降したため測定対象から外した.pD 

9,13に調整した PAHA溶液の SANSプロファイルを図１に示す.高イオン強度である場合は,弱・高アルカリ

環境における PAHAの凝集構造は低 q領域にて若干の違いが認められた.一方,低イオン強度の条件において

比較した酸性・中性領域の凝集構造に比較してその違いは僅少であり，比較的高いpD(H)条件では，イオン

強度の増加による PAHAの負電荷の遮蔽の効果が，海水と同程度のイオン強度においても，あまり大きくな

いことが示唆された． 

C-S-D の合成試験から得られた生成物の SANS プロファイルを図 2 に示す.C-S-D が生成した PAHA 添加量

0,4,15%の試料においては、プロファイルの傾きや形状に大きな違いはなかった.C-S-D_30PAHA は C-S-D が

生成しておらず,C-S-D が生成した資料と比較してもプロファイルの形状に違いがあり,凝集構造が異なる

ことが示唆された.なお,水酸化カルシウムと非晶質シリカの中性子散乱だけではないことが先行研究との

比較から示唆され,PAHA とセメント材料の相互作用において現行では未確認の凝集構造を持つ生成物が存

在することが本研究における SANS測定から初めて明らかになった. 

 

 

 

 

 

図1. C-S-Hの合成試験から得られた試料のSANSプロファイル．CSD_blank，CSD_4PAHA，CSD_15PAHA，

CSD_30PAHAは，それぞれ，0，4，15，30% PAHAを添加したCSD合成試験の生成物を指す． 
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図2．高イオン強度における,異なるpDの PAHA の SANS プロファイル．pD9と pD13 の比較から，凝集
形状の変化が示唆された． 
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