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玄武岩ガラスの風化プロセスにおける希土類元素，ウラン，トリウムの 
地球化学的挙動に関する研究 

 

大谷晴啓＊ 鹿園直建＊ 
 

黒ボク土，ローム層の化学分析を行うことで，玄武岩ガラスの風化作用，土壌化作用に伴う希土類元素（REE）（Am，

Cm の化学的類似元素），ウラン，トリウムの長期的挙動について調べた．黒ボク土中では，玄武岩ガラスは変質し，粘

土鉱物，水酸化鉄へと変化していく．これらに伴うアルカリ元素，アルカリ土類元素の溶脱率は大きい．REE は玄武岩

ガラスより溶脱するが，その移動度は小さい．ウラン，トリウムも若干溶脱するが，その溶脱率は小さい．黒ボク土の

下部のローム層では，REE の溶脱率は小さく，むしろ蓄積される場合もある．黒ボク土の堆積速度と，溶脱率より，REE
と U，Th の玄武岩ガラスからの最大溶脱率が 3000 年間でそれぞれ約 50%，30%，30%と推定された．しかし，溶脱した

REE，ウラン，トリウムは，下部のローム層中で溶脱されにくいので，より長期間の黒ボク土やローム層からのこれら

の元素の溶脱率は小さいといえる． 
Keywords: ナチュラルアナログ研究，希土類元素，ウラン，トリウム，風化作用，黒ボク土，玄武岩ガラス 
 

Long-term migration behavior of rare earth elements (REE) as a chemical analogue of Am and Cm, together with U and Th, was 
investigated based upon chemical analyses of Andosol and Loam in Kanto area, central Japan. Basaltic glass has been weathered to 
clay minerals and iron oxyhydroxides in Andosol and Loam. The order of mobility of the elements during the chemical weathering 
of Andosol is alkali, alkali earth elements > REE > U, Th. The release rate of these elements is smaller in Loam underlying Andosol 
than in Andosol. Maximum release rate of REE, U and Th from the basaltic glass in Andosol during 3000 years is estimated to be ca. 
50%, 30% and 30%, respectively. However, REE, U and Th released from the basaltic glass migrated downward and accumulated in 
Loam, suggesting that REE, U and Th were not removed from Andosol + Loam system for a long period. 
Keywords: natural analogue study, rare earth elements, uranium, thorium, weathering, Andosol, basaltic glass 
 
 

1 緒言 

 
使用済核燃料や，高レベル放射性核種を含むガラス固化

体を地層処分する際の最も大きな問題は，地下での放射性

核種の長期的挙動について明らかにしなくてはいけない

点である．この長期的挙動を明らかにする方法として，シ

ミュレーション研究とナチュラルアナログ研究があげら

れる[1]．シミュレーション研究により，定量的に放射性核

種の挙動が予測できるため，これまでにもこの種の研究が

いくつかなされている（例えば[2]）（Fig.1）．しかしながら，

この研究の問題点として，計算結果が本当に正しいかどう

かの科学的検証・評価が難しい点があげられる．すなわち，

計算により 1 万年～100 万年先の長期的予測が可能であり，

重要な示唆が与えられると思われるが，この計算結果が正

しいかどうかは，厳密に言えば，1 万年～100 万年先にな

ってみなければわからないことである．ところが，それに

反してナチュラルアナログ研究は，過去に起こった現象が

研究対象であるので，事実としてとらえられるという利点

がある．しかし，問題点も数多い．すなわち，今までのナ

チュラルアナログ研究の問題点として以下があげられる．

①何億年～何千万年間といった超長期にわたる現象を対

象にしている（例えば，約 20 億年前に生成したオクロウ

ラン鉱床の研究）ことが多い，②したがって，定量的研究

ではなく，定性的研究にとどまっている場合が多い，③ナ

チュラルアナログといっても，実際の廃棄物体とはかなり

異なる物質や現象を対象にしてきた． 

そこで，本研究では，以上の問題点を解消すべく研究を

行うことを研究目的とした．すなわち，1)過去千年～一万

年位の時間スケールに関する研究を行う，2)定量的に核種

移行を明らかにする，3)高レベル放射性廃棄物ガラス固化

体に最も類似した天然物質として玄武岩ガラスを選定す

る，4)放射性核種の化学的性質に類似する元素に関する研

究を行う． 
1)に関する研究例として，天然ガラスの溶解速度に関す

る研究があげられる．しかし，放射性核種の化学的類似元

素の千年～一万年間の天然ガラスからの溶出とその後の

挙動に関する研究は，著者らの知る限り今までになされて

いない．そこで，本研究ではこの種の研究を行った．高レ

ベル放射性廃棄物では，放射性核種として，アクチニド元
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Fig.1  The distribution of actinide curies per metric
ton of heavy metal fuel as a function of time
after removal from a typical Boiling Water
Reactor with 30,000 megawatt-day burning as
calculated using the ORIGEN code (Silva and
Nitsche, 1995).
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素が問題になる．ウラン，トリウムといった元素は天然に

存在するので，これらの元素に関するナチュラルアナログ

研究（例えば，ウラン鉱床の研究）は数多い．しかしなが

ら，他の元素，特に天然に存在しない放射性元素のナチュ

ラルアナログ研究は今までにほとんどなされていない．例

えば，高レベル放射性廃棄物から放出される天然に存在し

ない放射性元素として，Pu，Am，Np，Cm があげられる

（Fig.1[3]）．Pu，Np については，様々な電荷をとり，その

挙動を他の元素と同じように化学的類似元素として推測

することは難しい．しかしながら，Am は，電荷が+3 で一

定であり（Am は+2 もとるが，地球表層環境では+3 であ

る），イオン半径の近いランタニド（希土類元素）の挙動

をもとに推測が可能であると思われる．なお，Am のイオ

ン半径は 100(pm)（+3,6 配位）である．また，ランタニド

のイオン半径は，La: 104.5（+3,6 配位），Ce: 101.0（+3,6
配位），80（+4,6 配位），Sm: 95.8（+3,6 配位），Eu: 117（+2,6
配位），94.0（+3,6 配位），Gd: 93.8（+3,6 配位），Dy: 91.2
（+3.6 配位），Er: 89.0（+3,6 配位），Yb: 86.8（+3,6 配位），

Lu: 86.1（+3,6 配位）である．Cm も電荷が+3 でイオン半

径は 98(pm)（6 配位）であるので，希土類元素は Cm の化

学的類似元素ともなる．したがって，La-Sm 位の軽希土類

－中希土類元素が，Am，Cm の化学的類似元素として使え

るであろう． 
 
 
 

2 玄武岩ガラスの風化作用による土壌生成における希土類

元素，ウラン，トリウムの挙動 

 
2.1 研究対象地域概要 

わが国には火山灰土が広く分布している．特に火山灰を

起源とする黒ボク土，ローム層といわれる土壌が多い．本

研究では，廃棄物ガラス固化体と溶解挙動が近いといわれ

る玄武岩ガラスを母材とする黒ボク土とローム層を研究

対象とした． 
研究対象地域（神奈川県秦野市柳川）を Fig.2 に示した．

ここの黒ボク土の厚さは約 2m で，その下にローム層がみ

られる（Fig.3）．この黒ボク土，ローム層の母材は，主に

富士山起源の火山灰である．火山灰は主として火山ガラス

からなるが，そのほかに珪酸塩鉱物（カンラン石，長石，

輝石），岩片からなっている．これらが化学的風化作用を

受け，アルカリ元素，アルカリ土類元素，Si が溶解し，溶

 
Fig.2 A map showing the sampling site  

(Yanagawa, Kanagawa Prefecture). 

 
Fig.3 Columnar sections of Andosol at Yanagawa,

 

Fig.4 14C ages of Andosol at Yanagawa, Kanagawa
Prefecture (A site). 
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脱されている．  
この黒ボク土中の 14C 年代を測ったところ，Fig.4 に示す

結果が得られた．すなわち，本研究対象の火山灰の堆積，

その後の風化作用は，過去 5000 年間になされたものであ

る．測定試料は 3 点であり，これらのバルク試料中の有機

物炭素を CO2 として回収し，14C を定量した．この 3 点の 
14C 年代は直線となり，これより，堆積速度はほぼ一定で

あったといえる． 
 

2.2 分析試料及び分析結果 

Fig.3 に示す柱状図の各ポイントからサンプリングを行

った．そのサンプルについて，粉末 X 線回析による一次鉱

物，二次鉱物の同定，蛍光 X 線分析法による主要元素（Ca，
Mg，Na，K，Fe，Si，Al，Ti，Mn，P）の組成分析，ICP-MS
による微量元素（希土類元素，重金属元素等）の分析を行

った．ただし，これらの主成分元素の挙動，鉱物の変化に

ついては筆者らにより詳しい報告がされている[4]ので，簡

単な記載を以下に示す． 
粉末 X 線回折法で固定された一次鉱物は，斜長石，カン

ラン石，石英であった．A 地点では，いずれの試料でも斜

長石のピークが主で，カンラン石のピークも比較的多く見

られた．下層の試料程カンラン石のピーク強度が強いが，

全体としては斜長石が多い．B 地点では，上層では斜長石

が主で，下層ではカンラン石が多い．特にローム層では，

その傾向が強い． 
顕微鏡観察によっても構成鉱物の深さ方向への変化を

調べた．全体としては火山ガラスが多いが，下層になるに

つれ減少する．A 地点では，斜長石の含有量が 130cm 前後

の深さで多い．また，カンラン石は 100cm より上層では，

全体の 10%前後で変化が少なく，それ以上では下層程増加

する．B 地点では，黒ボク土層においては，下層程斜長石

が少なくなり，黒ボク土層の 60cm からローム層にかけて

は 15～20%で，深さによる変化はあまりない．黒ボク土層

では，カンラン石が下層に行く程多くなり，ローム層との

境界で約 60%と極大になり，ローム層では 40～50%であま

り変化がない． 
粉末 X 線回折分析より，A，B 地点共に粘土鉱物はハロ

イサイトであるといえる．A 地点では下層程ハロイサイト

のピークが強い．B 地点では全層でハロイサイトが生成し

ている．黒ボク土層では，全体としてハロイサイトのピー

クが強く，特に，50～60cm で強い．ローム層に移ると，

その上層ではピークが弱くなるが，下層で再び強くなる．

ローム層中の方が黒ボク土層よりも粘土鉱物量は多い． 
通常，乾燥密度が小さいと固相率が小さく，間隙率が大

きくなるので，液相率が高くなり含水比が大きくなるが，

A 地点では，乾燥密度はあまり変化がないにもかかわらず，

含水比は下層程大きい．これは非晶質（アロフェン），準

非晶質物質（イモゴライト）への土壌水の吸着や結晶水と

して粘土鉱物中への取り込まれ方の相違を示していると

考えられる．また，含水比の変化は，粘土鉱物等の性質の

変化ではなく，土壌水が下層へ浸透中であることを示して

いる可能性もある．B 地点の黒ボク土層において，乾燥密

度は，A 地点に比べて約 0.15g/cm3 程小さく，含水率は下

層で高いという A 地点と同様の傾向が見られた． 
Fig.5 には，分析値より求められた各元素の Al 規格値の

深度による変化を示した．ここで，Al 規格値というのは，

以下で表され，元素の移動度を示す尺度である．この Al
規格値が小さいと移動度が大きく，逆に Al 規格値が大き

いと移動度は小さい． 
 
Al 規格値＝(MO / Al2O3)試料／(MO / Al2O3)標準 
 
ここで，MO：ある元素 M の酸化物としての土壌中の濃

度，Al2O3：土壌中の Al2O3濃度．標準試料として，一番地

表に近いところの試料を使用した．地表に近いところの試

料が最も新しい時代に堆積したものなので，最も風化が進

んでいない試料であるというのが理由である．後で述べる

が，一般的に移動しやすいアルカリ元素，アルカリ土類元

素は，深さとともに減少していくことも理由となる．この

減少は，深いもの程時間が経過しているので，水との接触

時間が長く，風化が進んだことを意味している．また，

Al2O3濃度で元素濃度を割っているのは，Al は風化の過程

で最も移動しにくい元素と考えられるからである．なお，

Ti も最も移動しにくい元素と考えられ，この Ti 規格値を

求めたところ，この Ti 規格値の深さに対する傾向は，Al
規格値の傾向とほとんど同じであった．このことも Al 規
格値，Ti 規格値がともに移動度を示す有効な尺度であるこ

とを示している． 
なお，火山灰の風化や黒ボク土の化学分析に関する研究

は，今までにいくつかなされている[5]．しかしながら，放

射性元素の化学的類似元素（REE）に関する化学分析は今

回が初めてである．化学的風化作用における元素の溶脱に

関して，Al 規格値，Ti 規格値をもとにした議論はこれま

でにいくつかなされており[6]，方法そのものが新しいとは

いえない．しかしながら，この方法を火山灰土，黒ボク土

に適用した例は見あたらない． 
 

2.3 分析結果に関する考察－元素移動度とその要因 

2.3.1 主要元素の挙動 

Fig.5 より明らかなように，元素の移動度（これは Al 規
格値の逆数）の順序は，大きい方から，アルカリ元素（Na，
K，Rb），アルカリ土類元素（Ca，Mg，Ba，Sr）≫希土類

元素，Si > U，Th > Al，Ti＞Fe，Mn であるといえる．アル

カリ元素，アルカリ土類元素の移動度が大きいのは，これ

らの元素が珪酸塩物質（火山ガラス，珪酸塩鉱物）の溶解

により，土壌水にイオンとして溶解し，移行していくため

である．Fe，Ti，Mn は，水酸化物として沈殿するために

移動度が小さいのであろう．一方，Si，希土類元素は，一 
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部は二次鉱物に固定されるため，これらの中間的移動度

を示すと思われる．
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部は一次鉱物から溶解し，土壌水により運搬されるが，一

部は二次鉱物に固定されるため，これらの中間的移動度を

示すと思われる． 
以上の土壌の風化の代表的な反応としては，以下のよう

な Na-長石や Fe-輝石が溶解する反応があげられる． 
 
NaAlSi3O8(Na-長石) + H+ + {(n+9)/2}H2O  
→ Na+ + (1/2)Al2O3SiO2nH2O(アロフェン) +(5/2)H4SiO4  
 
FeSiO3(Fe-輝石) + 2H2O + (5/2)O2  
→ Fe(OH)3(水酸化鉄) + H4SiO4  
 
なお，ここで，アロフェンの Al2O3 : SiO2 = 1 : 1 とした。 
上記の反応により，Na+，K+，Mg2+，Ca2+は溶解し，移

動度が大きいが，Al，Fe は，アロフェン，水酸化鉄という

固相として沈殿するので，移動度が小さいといえる．しか

し Si の一部はアロフェンとしてとられ，その他は H4SiO4

として溶解するので，Si は中間的移動度を持つと考えられ

る． 
 

2.3.2 希土類元素，ウラン，トリウムの挙動 
希土類元素の挙動メカニズムを理解することは難しい

が，珪酸塩物質が溶解することにより，珪酸塩物質中に含

まれていた希土類元素は水溶液へ溶解していく．溶解した

希土類元素が固相に取り込まれるメカニズムとして，①水

酸化物等の鉱物として沈殿，②アロフェン等の二次生成物

の結晶構造中への固定，③鉱物表面の吸着，④鉱物－水溶

液間のイオン交換，が考えられる．希土類元素水酸化物の

溶解度積[7]は，各希土類元素によってかなり異なる．しか

し，移動度はそれ程変わりがない．また，もともとの一次

鉱物中の希土類元素濃度は低いので，溶解した希土類元素

濃度は低く，溶解度積を超えることは考えにくい．Fig.6
に示すように，希土類元素のイオン半径と移動度とは関係

があり，一般的に，イオン半径が大きい方が移動度は大き

い．なお，Fig.6 の横軸は，Al 規格値ではなく，Al 規格値

の深さに対する傾きをとった．この傾きは，各深さの Al
規格値の最小二乗直線をもとに（Al 規格値/深さ(cm)）を

求めた．したがって，この値は，分析試料の平均溶脱率に

対応するもので，値が小さい方が溶脱率，移動度が大きい．

各希土類元素の電荷は+3 と同じであるので（しかし，Ce
は+4 になっている可能性がある），イオン半径と移動度の

間に規則的関係があるといえる．イオン半径の大きい程，

イオンの電荷密度は小さいので，鉱物の表面に吸着されに

くいであろう．この吸着のされ方は，鉱物表面の状態にも

よる．例えば，Fig.7[8]に示すように，水酸化鉄の表面は， 
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Fig. 5 The variations of Al-normalized values for each element with depth in Andosol. 5A: A site, 5B: B site. 
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pH は低いとプラス（FeOH2
+）をとり，高くなるとマイナ

ス（FeO¯）となる．この場合の等電点の pH は 6.5 である．

一方，粘土鉱物の等電点の pH は，≤ 2 −4.6（カオリナイト），

≤ 2 − 3（モンモリロナイト）である（Fig.7）．どの様な鉱

物の場合も土壌水の pH（6～7）の範囲ではマイナスの状

態が存在する（Fig.7）．希土類元素は，pH がこの位の範囲

ではプラスのフリーカチオン及び，中性種として存在する

[9]．したがって，フリーカチオンは，鉱物表面に吸着され

やすい． 
Ce を除き，希土類元素の電荷は+3 と同じであるので，

一般的に，イオン半径の小さい重希土類元素程吸着されや

すいであろう．したがって，イオン半径の大きい軽希土類

元素の方が，移動度が大きいと考えられる．しかし，イオ

ンの水和による影響もあるので，これについてはっきりし

たことはいえない。以上で述べた理由により，沈殿より吸

着が移動度に与える影響が大きいと考えられる．ただし，

Fig.6 をみると，軽希土類元素－中希土類元素では，イオ

ン半径が小さくなる程，移動度が小さくなるが，さらに重

希土類元素になるとむしろ移動度が大きいことがある．こ

れについては，重希土類元素は炭酸塩錯体，有機錯体をつ

くりやすく，吸着されにくくなるということが最も考えや

すい[10]．静電力による吸着以外に，結晶表面での表面錯

体の生成，二次鉱物（粘土鉱物）中の陽イオンと土壌水中

の希土類元素（フリーイオン）との陽イオン交換も移動度

を決めるメカニズムとして考えられる．しかしながら，こ

れらについての実験的研究は非常に少ないので，はっきり

したことがいえない． 
以上のようなメカニズムが考えられるが，希土類元素の

吸着，陽イオン交換に関する実験的研究が少ないので，今

後これらを行う必要がある． 
Fig.5 より，希土類元素は約 3000 年で，源岩と比べて最

大約 0.5（50%）溶脱されるといえる．しかしながら，そ

れより古い時代ではあまり溶脱されず，比較的一定の値を

持っている．このことは，3000 年より古い黒ボク土及びロ

ーム層中では，鉱物，特に，水酸化鉄により希土類元素が

吸着されたり，イオン交換により固相に固定されることを

意味している．アルカリ元素，アルカリ土類元素，Si 等の

元素も 3000 年以降は溶脱されない（Fig.5）．すなわち，こ

のことは粘土鉱物（スメクタイト）が生成し，これらの元

素が粘土鉱物に取り込まれることを意味している．希土類

元素もおそらく粘土鉱物，水酸化鉄に吸着，及び粘土鉱物

中のアルカリ元素，アルカリ土類元素とのイオン交換反応

によって取り込まれ，溶脱されないので，むしろ蓄積され

ていくといえる．すなわち，Fig.5 より，深さ 1m 位（黒 
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Fig. 6  Ionic radii of REE and slope of Al-normalized values. 6A: A site, 6B: B site. 
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ボク土）（約 3000 年間）では，希土類元素は移動する．ロ

ーム層中には粘土鉱物や水酸化鉄が黒ボク土中に比べる

と多いので，以上の考えが成り立つと思われる．また，ロ

ーム層と黒ボク土中の空隙率といった物理的性質の相違

も原因である可能性がある．空隙率の測定は行っていない

が，ローム層の方が黒ボク土に比べて固結度が大きいので，

水が浸透しにくいことが予想される． 
Fig.5B は，黒ボク土の下層であるローム層中での希土類

元素の Al 規格値も示すが，この値は深くなる程やや大き

くなっていく．したがって，黒ボク土中で溶脱されたもの

がローム層中に蓄積されたといえる． 
ウラン，トリウムは希土類元素に比べると移動度が小さ

く，黒ボク土中（3000 年間）で最大 30%溶脱されている

（Fig.5B）．他の元素と同様に 3000 年以降は溶脱されない．

この移動度が小さいのは，一次鉱物の溶解速度が小さく，

溶解度が小さいためであると思われる．ウラン，トリウム

の場合も希土類元素同様に，水溶液中にプラスの状態とし

て存在するものがあると考えられるので，これらが水酸化

鉄，粘土鉱物の表面に吸着すると考えられる． 
Fig.5B に示す下部の層はローム層であるが，このローム

層はあまり見られていない．そこで，ローム層での REE
等の挙動をもっと詳しく調べるために，秦野市柳川（A サ

イト，B サイト）とは異なるローム層が厚く堆積している

地域（平塚市根坂間）について調べた．この露頭は約 20m
で，下位は吉沢ローム層，上司は新期ローム層で，その上

に黒ボク土が堆積している．この新期ローム層試料の分析

を行った．この分析結果より求めた Al 規格値の深さ方向

への変化を Fig.8 に示す．これより REE，ウラン，トリウ

ムはあまり溶脱されず，蓄積されるものもあるといえ，

Fig.5B の結果を確認することができた． 
 

3 希土類元素の挙動に基づく核種移行の推定 
 
次に，この様な土壌における希土類元素の挙動を明らか

にすることが，高レベル放射性廃棄物問題にとってどの様

な意義があるのかについて考察する． 
わが国の深地下環境に高レベル放射性廃棄物を処分し

た後の地下環境における放射性核種の挙動については，核

燃料サイクル開発機構によるシミュレーション予測[2]が
ある．様々なシナリオに対して予測がなされているが，そ

の中で地表環境での放射線量が最も高くなるシナリオは，

隆起・浸食シナリオである． 
長期間の浸食作用によって処分場が浅層環境になると，

酸化的環境になる．酸化的地下水は，一般的に放射性核種

を溶解し運搬する．したがって，計算結果として，放射能

レベルの高いものとなる．しかしながら，この様な酸化的

環境において，放射性核種が運搬されやすいかどうかはは

っきりしていない．木村ほか（1999）[11]は，酸化的環境

において Eh 条件ではなく，pH 条件が堆積岩の風化過程で

の核種移行に大きく影響を与えることを示した．特に，水

酸化鉄により希土類元素が吸着され，希土類元素の移行が

遅延されることを示した．この研究結果は，本研究結果と

調和的である． 
鹿園・瀧野（2002）[4]は，本研究と同じ試料を用い，玄

武岩ガラスの溶解速度定数を求め，実験的に求められた玄

武岩ガラスの溶解速度定数とほぼ一致することを示した．

その際に，水の流動速度は降水量（3×10-7m/s）を基に推定

した．ここで取り上げた玄武岩ガラスの溶解は，そのまま

では地表近くにきた高レベル放射性廃棄物のナチュラル

アナログとしては使えない．なぜなら，地下水の流速，水

質等の環境条件が異なるからである．この他に，廃棄物は

ガラス固化体だけでなく，緩衝材，金属等で覆われている

点も相違点である．しかし，これらは，廃棄物が地表近く

に来るまでには，腐食等で地下水がガラスに接しやすくな

っているであろう．したがって，この効果についてもここ

では保守的な意味で考えていない．そこで，地下水流速，

水質だけについて考える． 
この他に，廃棄物の周りの地質環境（岩石種，透水係数

等）が異なる点もある．しかし，わが国では，火山の噴火

は多く起こり，黒ボク土やローム層に覆われているところ

は多い．そこで，Fig.9 に示すような条件について考えて

みる．

Fig. 7 Schematic distribution of charged surface species 
(denoted by the triple dashes) on clay minerals (a) and 
ferrihydrite (b) as a function of pH, showing for both 
the predominance of positive, neutral, and negatively 
charged surface species with increasing pH. The pH of 
the PZNPC is found where the net surface charge zero 
(i.e., [≡FeOH2

+] = [≡FeO¯]) (Langmuir, 1997). 
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Fig. 8 Variations of Al-normalized values for REE, U, Th etc with depth in Loam (Nezakama, Kanagawa Prefecture). 
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Fig. 9  Schematic comparison of studied weathering profiles in Andosol and Loam with a model of migration. 
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廃棄物の置かれた場を黒ボク土，ローム層より深い場に

あるとすると，地下水の流動速度は，一般的に 3×10-3m/s
よりは小さいであろう．Fig.9 では，降水量(3×10-7m/s）の

ほとんどが，垂直的に地下に浸透する場合を示している．

しかしながら，地下では水平的な水の流れもあるであろう．

ローム層，黒ボク土中の土壌水の分析結果によると，流速

とともに REE 等の移動度に対して水質も重要な影響を与

える．特に pH は，溶解速度，溶解度，吸着に対しての影

響が大きい．しかしながら，この地域のローム層中におけ

る水の移動に関する研究によると，少なくとも深さ 70cm
以深では，水はほとんど垂直的な移動を示している[12]．
また，この地域の黒ボク土，ローム層中の土壌水とその下

の地下水の水質に関する研究によると，土壌水と地下水の

水質の時間的（季節的）変動には対応がみられ，垂直的水

の流動速度が大きいことが示されている[13,14]．以上より，

ここでは黒ボク土，ローム層中での垂直的水の流動の方が，

水平的水の流動に比べて卓越していると考えた． 
地下水の流動速度がどのくらいかははっきりしないが，

黒ボク土，ローム層中の方が速いとすると，今回の扱いは

保守的扱いとなる． 
物質移行をフラックス(F)で表すと，地下水－固相間で化

学平衡の時は， 
 
F=qCeq (1) 

 
である．ここで，q: 体積流量（m3/s），Ceq: 化学平衡濃度

（mol/kg·H2O）． 
ところが，化学平衡でない時は，以下の式よりフラック

スが求められる． 
 
dC/dt = k(Ce – C) / Ceq + q/V(Ci – C) (2) 
 
ここで，C: 定常濃度，t: 時間，k: 溶解反応速度定数，

V: システムの体積，Ci: 初期濃度，Ce: 平衡濃度． 
ここで，濃度が時間的に変動しない定常状態を考え， Ci

≪C と簡略化すると， 
 
C = Ce / (1 + qCeq / Vk) (3) 
 
1≪(qCeq / Vk)の時は， 
 
C = Vk / q (4) 
 

となる．したがって， 
 
F = qC = q × Vk/q = Vk (5) 
 
したがって，濃度が化学平衡ではなく溶解カイネティッ

クスに依存する場合は，フラックスはシステムの体積（V）

と溶解反応速度定数により，流速はフラックスに影響を与

えない．k，V が一定の時は，フラックスは一定となる．

すなわち，深いところで仮に流速が地表近くに比べて一桁

下がってもフラックスは変わらない．移動度はフラックス

に比例するので，移動度も変わらない．したがって，この

場合の REE の溶脱率は源岩に対して最大 50%である． 
ところで，Figs.4，5，8 より，REE は，3000 年までは溶

解していくが，それ以降は一定，または，やや蓄積してい

き，溶解していかないといえる．この蓄積率についてはこ

こでは求めることができなかったが，これについては今後

の研究課題である． 
 

4 まとめと今後の課題 
 
火山灰土壌である黒ボク土，ローム層の深さ方向への元

素濃度を調べることで，以下の点が明らかになった． 
(1) アルカリ元素，アルカリ土類元素移動度は大きいが，

これは一次鉱物（火山ガラス，長石等）の溶解による． 
(2) REE は一次鉱物より溶解するが，水に溶けた REE 下部

へ移動し，二次鉱物（水酸化鉄，粘土鉱物等）により

固定される。 
(3) ウラン，トリウムの移動度は小さい．これは，溶解速

度が小さいことと，二次的固定化による． 
(4) 浅地層環境における 3000 年間の黒ボク土中での REE， 

ウラン，トリウムの溶解は，源岩に比べて最大約 50%，

30%，30%であるが，それより下部の黒ボク土と黒ボク

土下部のローム層により固定化，蓄積されると考えら

れる． 
今回は，黒ボク土，ローム層を研究対象としたが，わが

国には他の土壌，風化岩も多く存在しているので，今後は，

これらの中での REE，ウラン，トリウムの移動のメカニズ

ム等の研究が必要である． 
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