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放射性 Eu と溶媒抽出法を用いて、幌延の地下研究施設の深度 250 m の深部地下水に溶存するフミン酸と低
濃度の Eu との錯生成データを取得し、市販のフミン酸の錯形成挙動との比較およびモデル解析から、深部
地下水中の溶存フミン酸の低濃度 Eu との錯生成特性を明らかにした。 
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1. 緒言  

これまでに著者等は、幌延の深部地下水から分離・精製した腐植物質（HS）を対象に、蛍光消光法を用
いて Eu との錯生成を調査し、深部地下水中 HS の条件付錯生成定数が土壌や市販の HS の値と比較して 2
桁程度小さいことを報告した［1］。しかし、蛍光消光法をはじめとする分光学的手法は、錯生成への応答
感度が低く、地層処分システムの安全評価に必要となる低濃度領域の核種との錯生成を十分評価できない
と言う課題があった。このため、深部地下水中 HS による核種との錯生成は、現在もなお不明確であり、
このことは、地層処分システムにおける核種移行への有機物影響を評価する上での大きな不確実要因とな
っていた。本研究では、放射性 Eu を用いた溶媒抽出法を Eu と幌延の深部地下水中 HS との錯生成試験に
適用し、その低濃度 Eu に対する錯生成挙動を調査した。 

 
2. 実験  

HS 試料は、幌延の地下研究施設の深度 250 m の地下水から分離・精製したフミン酸（HHA）［2］および
市販の Aldrich 社製のフミン酸（AHA）を用いた。錯生成試験は、4,4,4-trifluoro-1-(2-thienyl)-1,3-butaedione 
(TTA) と tributyl phosphate (TBP)を含むキシレン溶液を有機相として用いる Kubota らの溶媒抽出法［3］を
採用し、アルゴン雰囲気のグローブボックス内で行った。24 時間混合した試験水溶液（10-8~10-6 mol dm-3 Eu
（CEu）（

152Eu 含む）、0～100 mg dm-3 HA、0.2 mol dm-3 MES+Tris（pH 5.5）、0.1 mol dm-3 NaClO4）は、10-3 mol 
dm-3 TTA+TBP キシレン溶液と接触させた後、有機相および水相中の 152Eu のγ線を液体シンチレーションカ
ウンターを用いて測定した。錯生成定数（βα）は、HA のカルボキシラートアニオン基（COO-）と Eu が 3：
1 の割合で結合することを仮定して算出した。カルボキシラートアニオン基濃度は、HA のカルボキシル基
全濃度（CR, mol dm-3）と解離度（α）との積から算出し、αは各 HA に固有の NICA-Donnan モデルパラメ
ータ［2, 4］を Visual MINTEQ (ver.3.1)に導入して算出した。 

 
3. 結果と考察  

Eu のローディングレベル（log(CEu/CRα)）と logβαと
の関係を図に示す。AHA（□）と HHA（●）の logβα

は、ローディングレベルの低下とともに増加し、不均
質な錯生成サイトの存在を示唆した。また、AHA と
HHA の logβαは、log(CEu/CRα) = -3 以下の低いローディ
ングレベルにおいても 2 程度の差が存在することが分
かった。このことは、AHA と HHA の構造特性は異な
るものの［2］、両 HA の logβαの変化量は検討したロー
ディングレベルの範囲において、同じであることを示
唆している。尚、発表では、モデル解析の結果も踏ま
えて議論する。 
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図 log(CEu/CRα)と logβαとの関係 
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