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一 般 論 文

飽和砂層内における放射性核種の

挙動 に関す る研究(1)
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Studies on the Behavior of Radionuclides in a Saturated Sandy Layer (I)

Apparent Diffussion Coefficients of Ions in a Sandy Sediment 

Masami FUKUI*1 and Kosuke KATSURAYAMA*1

Recently, the pollution of water and soil due to industrial or radioactive wastes has been dis-
cussed, and it becomes important to forecast the behavior of pollutants in environmental hydro-system, 
such as substratum layer near the coast of nuclear power plant site. 

The degree of mobility of radionuclides can be represented by the apparent diffusion coefficients 
in a bottom layer. 

So, these work presented a mathematical model with non-steady boundary condition which could 
determine this coefficients, and examined the validity of this model by laboratory experiments, where 
many long-lived radionuclides diffused into a sandy sediment. 

The values of apparent diffusion coefficient were approximately obtained as follows,
(3-4)X10-7cm2/sec for Sr, (1-2)X10-7cm2/sec for Mn and (3-8)X10-8cm2/sec for Cd, Co and Zn.
The theoretical models for Ru, Ce, Hg and Zr were not suited for description of their behavior

owing to the complex sorption model.

1 緒 言

原子力施設周辺の河川, 湖沼あるいは海底など, 水圏

に放出された長寿命の放射性核種の挙動を把握すること

は, モ ニタリソグや, 事故時の環境汚染予測を行な う場

合にも欠 くことのできないことであ り, 保健物理や衛生

工学の研究分野の重要な課題である。このような環境水

圏における汚染を想定する場合は, 当然のことながらそ

の汚染対象は環境水だけでなく, 蓄積現象により土壌や

動, 植物にも及ぶものである。 ここでは, 上述 したよう

な環境水圏に長寿命放射性核種が放出された場合に, 機

械的な掩拝を除いては, 底質土層内への核種の移行は, 

おもに拡散現象によると想定 し, 底質土層内における挙

動のパラメーターとなるみかけの拡散係数を求める実験

方法と理論を述べ, 砂層中における核種の挙動を検討し

た。

多孔性媒質内 で の拡散係数は, 液 中の拡散係数より

も, その細孔構造や空隙率により小さくなる。媒質中で

の拡散フラックスに, F=-De∂C/∂zの ようなフィッ

クの第1法 則が適用できると仮定する1)と, 多孔性媒質
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間隙水中における濃度勾配に比例する拡散フラックスの

比例定数に相当する有効拡散係数Deは, 細孔構造や空

隙の影響をも包含 したものであ る。 いい換えれば, D,

は, 多孔性媒質とその間隙水を単なる液媒質 よりも拡散

しにくい均一な媒質と考えた場合のみかけの拡散係数に

相当す る。さらに, 実際の現象としては, 間隙水中のイ

オソまたは分子は底質土と物理的もしくは化学的な反応

を伴 う。このような媒質との反応性に富み, 強 く吸着さ

れるイオンほど深層への移動距離は小さい。 この場合, 

そ の反応性により, 上述した反応を伴わない有効拡散係

数 よりも, さ らに小さなみかけの拡散係数でイオンの移

動度が表わされる。

本研究では, 多 くの長寿命放射性核種を混合した模凝

放射性廃液を用いて拡散実験を行ない, 砂層内における

相対的な放射性核種の移動性を, みかけの拡散係数を求

めることにより検討 した。

IIみ かけの拡散係数の測定法と理論

拡散に基づ く物質の移動は, 無機イオンの場合は一般

に遅 く, 拡散係数は通常の希薄i溶液中では(1～3)×10-5

cm2/sec2)で ある。 この係数は, 多孔性媒質内ではセメ

ントのようなもので1～2け た3), アスファル トのよう

な膠質で3～4け たほど小さくなる4)。 砂層内において

も有効拡散係数は小さくなり, そ のうえ吸着を伴 うため

みかけの拡散係数はより小さくなることが予想される。

このように, 媒質間隙水中でのイオソの移動が拡散に律

速されて遅 く, そ の濃度が希薄な場合には, 媒質内の固

相 と液相の間の反応は通常ヘンリー型の吸着式が適用で

きる5)。

いま, 単位断面積の微少な媒質d2内 における微少時

間dtで の崩壊定数 λを有する放射性核種の, 拡散フラ

ックスによる物質収支の関係か ら(1)式を得る。

pdzdC+(1-p)rdzdQ
=(Fz-Fz+az)dt-pdza,Cdt

-(1-p)rdzAQdt (1)

こ こで ρ: 空 隙 率, γ: 媒 質 密 度 〔g/cm3〕

C, Q: 液, 固相 濃 度 〔unit/cm3〕,〔unit/g〕

z, t: 拡 散 方 向 距 離 〔cm〕 と時 間 〔sec〕

Fz: 媒 質 単位 断面 積 あ た りの 深 さ2に お け る

拡 散 速 度(-De∂C/∂z)〔unit/cm2・sec〕

De: 有 効 拡 散 係 数 〔cm2/sec〕

(1)式 の 微 小 時 間, 微 小 距 離 の微 少 変 化 か ら(2)式 を 得

る。

aC-Dea2C(1-p)raQ
Fitpaz2at

AC(1-p)Q (2)

固, 液相の等温吸着式である(3)式と, 液相濃度Cを 変

換関数wで 表わ した(4)式を(2)式に代入すると, (5)式を得

る。

Q=KC (3)
K: 分配係数

C=wefgft (4)
aw/at=a2w/az2 (5)

こ こで CY=Le-
p+(1-p)rK

(6)

い ま, 拡散現象が遅いため砂層深さを半無限と考え,

砂 表面上層を崩壊定数 λをもち, t=0に おいてCuoな

る一定濃度の放射性溶液で更新し, 砂層への浸入量を補

うような条件を考える。

初期条件 C(z,0)=0, O<z;w(z,0)=0

境界条件 1.C(0,t)=Cuoe-t; w(0,t)=Cuo

2.C(oo,t)=0, 0<t;w(oo,t)=0

以上のような条件のもとでの(5)式の解が, (7)式で表わ

されることは, よく知 られている6)。

C/Cuo=exp(-At)erfc(z/24/at) (7)

結局, (7)式の理論曲線を用いてみかけの拡散係数 αを

求めるわけであるが, この方法では直接, 間隙水中にお

けるイオンの濃度分布を実験的に得る こ とが 必要とな

る。 しか しなが ら, 上記のような方法で理論曲線と比較

し得るほどの間隙水中濃度分布を得るには非常に多量の

放射性溶液が必要で, かつ長時間にわたる実験が行なわ

れなければな らない。 さらに, 実験終了後の間隙水濃度

の測定法にも問題があ り, 理論的には簡単であるが, 室

内実験上, 種 々の制約がある。そこで, 砂層上部の液を

一定濃度C。Oに 設定するのではな く, 上層液を閉鎖系に

し, 非定常な境界条件とすることにより, 上層液濃度変

化か らみかけの拡散係数を求めた。

このような非定常境界条件を用いた研究には, 媒 質と

の反応を考慮したものでは, 同様のヘソリー型吸着式を

用い, 境 界での条件をz=0で の拡散フラックスの時間

積分 としてではなく, 距離方向の積分 としたもの7), 反

応 を考慮していない場合(K=0)で は, 同様 の境界条件

か ら有効拡散係数を求めたもの1), あるいは拡散物質の

1次 反応に基づく減衰のみを考慮 した場合8)な どが あ

る。

(4)式において λ=0と すると, 境界面での条件は, 上

層液中の濃度減少量が, 表層界面の間隙か ら砂層内へ浸
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入 した全量に等 しいとする(8)式が成 り立つ。

w(0,t)=v(t)

SH{Cuo-v(t)}=-rDe-Sdt
oaz

(8)

V(t): 上 層液 濃 度(unit/cm3)

S: 断 面 積(cm2)

H: 砂 上 層液 深(cm)

結 局, (2), (8)式の 条 件 で の(5)式 の 解 で あ る間 隙 水 中 の

濃 度 分 布 は, (4)式を 考 慮 す る と(9)式 の よ うにな る。

=expDezmDez-tACuaaHaH

Xerfc2z+De,/tJatHa (9)

(9)式において, 汚染の推定上, 安全側を考えて λ=0

と し, つ ぎのような距離および時間の無次元パラメータ

ー ξ, ηを用いると, (12)式が得 られる。

e=Dez/aH (10)
11=1/t/aDe/H (11)

C/Cuo=exp(eH-i12)erfc(e/272+2) (12)

(12)式に基づいて無次元距離 ξをパラメーターにして計

算した結果をFig. 1に 示 す。 これは移流が存在しない

場合の, カラム法によく用いられる破過曲線に相当する

ものであ り, 境界面か ら遠ざかるほど, す なわちξが大

きくなるほど濃度の立ち上が りは当然のことなが ら遅 く

な り, ピーク高さも低 くなる。Fig. 2は 無次元時間 η

をパラメーターにして計算 した間隙水中の濃度分布であ

る。同一のみかけの拡散係数αに対しては, 時間が経つ

につれて深層へ移動する濃度フロントの様子が表わされ

ている。

(12)式はみかけの拡散係数を求めるための非定常境界条

件下の解であるが, 放射性物質が湖沼あるいは最終貯留

池等へ放出された場合の底質土層の汚染予測にも同様の

境界条件が考えられるため, そ のまま近似的には用いる

ことが可能である。なお数値計算はOKITAC 5090Hで

行 ない, Fig. 1, Fig. 2に 示 され る結果は多目的データ

処理装置によりX-Yプ ロッターを用いて自動的に描か

れたものである。(12)式を用いて実際にみかけの拡散係数

αを求める方法には, 2つ の方法が考えられる。第1は,

De, Kを あ らかじめ測定 しておき, (6)式を用いて求める

方法(以 下 α1と記す)で ある。この場合には, Kの 測定

が問題となる。従来, バ ッチ法により, 分配係数を求め

る場合には, 固一液両相間に おけ る濃度比であるこの値

が, 実験条件によりかな り変動することを筆者は経験し

ている。それで, バ ッチ法による方法を採 らず, ここで

は一連の拡散実験が終了した後の表層約2mm厚 の平均

固相濃度と, これに接 している上層液濃度 との比を直接

測定することによりKを 求めた。 この場合, 固, 液 相間

での吸着速度が大きい9)た め, 7日 間の接触では十分な

平衡状態が想定できる。

第2の 方法は, 02)式において ξ=0, すなわち 上層液

での濃度変化C/Cuoに 相当する ηを求め, (11)式を用い

て, 既 知の定数 で あ る拡散経過時間t, 有効拡散係数

De, 上 層液水深Hか ら求める方法(以 下 α2と記す)で あ

る。以上, どちらの方法か らαを求めるにしても, 着 目

する核種が, 媒質と反応を しないでその中を移動する場

合の拡散係数D, の値が必要となる。この場合は, (6)式

Fig. 1 Calculated concentration of ion in iter-

stitial water at the dimensionless depth e.

Fig. 2 Concentration profile in semi-infinite 

sandy layer along the dimensionless depth
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においてK=0と すれば α=De/pの 関係があるから,

これを(11)式に代入すればつぎの式を得 る。

/DePt/H/DePt/H (13)

したがって, 前述 した上層液濃度変化(ξ=0)を 表 わ

す理論曲線(12)式を用いて実験的に ηを求め, (13)式か ら

Deを 求めることができる。

III 実 験 方 法

1. 実 験 材 料

実験材料としては, まず媒質 との反応を行なわない場

合のDeを 求める目的で, 0.1mm, 0.6mm, 1mm,

3mm, 5mmの 球径を有するグラスビーズを用い, 媒質

との反応を伴 う場合につ い て は, 豊 浦産の標準石英砂

を用いた。 グラスビーズの空隙率は実測によると, 0.1

mm, 0.6mm, 1mmの 球 径のものはほぼ同 じで, 0.47,

3mmの 場合が0.44, 5mmの 場合がC.43で あ り, 充

填 材粒子径が大きくなるほど空隙率は小さくなる傾向を

示 した。 これは充填材が均一な球形であ り, 同 じ幾 何学

的な配列であれぽ, 理論的には同一の空隙率を示すはず

である10)が, 粒径 の小さ くなる場合ほど, 充填条件が疎

になったためであろ う。また豊浦標準砂の場合は, 長 さ

7cm, 内径5cmの カラムに225gを 充填 した場合の空

隙率は0.42で あ り, 密度は2.82g/cm3で あった。標

準砂は, 使用前によく水洗し, コンディショニングのた

めCaCl2 1meq/mlの 液中に3日 間浸漬 し, さ らに蒸留

水で水洗したものを蒸留水中に3日 間静置 した後, 乾燥

したものを用いた。Deを 求める場合に拡散物質 として

は, 上 記のグラスビーズと標準砂に対 しては3H2Oを 用

い, 他 に, 標 準砂に対しては10, 100, 1000(μeq/ml)の

3種 類のNaCl溶 液 を36Clで ラベルして用いた。 これ

らの トレーサー溶液の放射能は, そ の原液(Cu0)で ほぼ

5×10-2μCi/mlの ものを用い, 液体シソチレーションカ

ウソターで測定 した。

拡散物質が底質砂層に吸着 される場合の, みかけの拡

散係数を測定する実験では, Table 1に 示 した10核 種

を混合 した拡散カラムを用いた。使用 した核種の多 くは

無担体状であるが, その分離製造過程において安定同位

元素が混入しているものもあるので, この場合の砂上層

液の初期の元素濃度もTable 1に 示す。溶液の放射性

物質濃度は, それぞれの核種が5×10-3μCi/mZに 調整

されている。

事故時に, 燃料再処理施設などから環境中に放出され

る放射性物質は, 使用済燃料中に蓄積される核分裂生成

物の生成量11)を 参考にしても, 必ず しもTable 1に 示

したような希薄な濃度のものではないと考え られる。そ

こで, 上述 した10種 類の核種を含む溶液に, それぞれ

安定同位元素を担体として加え, 10-3, 10-2, 10-1μeq/ml

の3段 階の濃度に調整 した場合についても拡散実験を行

なった。Table 1に は, 添加 した塩に含まれる着目する

元素の10-1μeq/mlに 相当する濃度(ppm)を 掲 げる。

以上の4種 類の濃度に対する拡散実験は, pH4とpH

7に おいて行なった。

2。 実 験 装 置

非定常境界面を有す る拡散装置本体をFig. 3に 示 す。

Fig. 3 Schematic diagram of the apparatus for

diffusion experiments.

Table 1 Ionic concentration and r-ray energy of tracer nuclides.
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本体の出口側には, タイゴンチ ューブを取 り付けた圧縮

吸引式ポソプが配置 してあ り, これか ら入口側の貯留槽

にユニチューブで連結されている。溶液はポソプの負圧

に よ り本体の入口側に流入 し, 砂層上面を薄層で流れ

る。

水溶液の蒸発, 液 の混合効果, 空気 との接触に よる

pH変 化を防 ぐため, 上層部はアクリル樹脂板で密閉 し

た。

装置の底部には200メ ッシュのステンレススチール製

金網が用いられ, その下には砂利が敷かれている。また

この部分には, 空 気抜 きの効果も兼ねた給排水 口が取 り

付けられている。さらに本装置の特色としては, 両側に

フラソジを有す る長さ5cm, 内径5cmの カラム上に, 

厚 さ2mmの ゴムパッキングを10枚 重ねたものを用い

たことである。これは一連の拡散実験終了後に, その吸

着分布を測定するためのものである。カラム本体は, 6

本の5mmφの ね<じで締めつけられている。

3. 実 験 方 法

一連の拡散実験の期間は1週 間であり, そ の間に, 循

環液10mlか ら濃度測定のために適当な時間間隔で貯留

槽か ら採水する。 採水量は5mlと し, それを1cmφ,

5cm高 さのポリエチ レソ製試験管に入れ, 測定後再び

貯留槽へ返 した。 また実験終了後吸着分布をみ るた め

に, 豊浦砂の場合は循環液を砂層上から取 り除 き, 下部

のステンレススチール製金網下の液 も排水 した。 この場

合, 間隙水の下部への移動は考えられるが, 豊浦砂が細

砂であるため, その最大容水量は飽和含水量に近 く, ま

た核種の移動は水の移動よりも小さいため, その影響は

少ないと考えた。そして上述 した拡散装置本体を分解し

2mm厚 の砂をゴムパッキンを1枚 ずつはがしなが ら10

個 の試料を採取 した。各々の試料砂は80Cで 乾燥し, 

均一 に混合 したあと約5gを ポリエチ レソ製試験管に採

り10分 間測定 した。採取 した砂はそのまま乾燥して測

定 したが, これはカラム充填砂を水洗することにより物

理的に吸着された核種の流失があ り, またその程度が核

種により異なるため, このような操作による誤差が大き

いと判断 したためである。

測定はOrtec社 製 のModel 8101-C720 58.5cc Ge

(Li)検 出器 とCanberra社 製Model 8100の4K波 高

分析器を用い, 濃度測定に関してはコンプ トン成分を差

し引いた ピーク面積を計算する方法と, 同 じくピーク高

さによる方法で原液に対する相対濃度を比較 したが, 著

しい差はなかったので後者の方法によった。

各核種の測定に用いられた γ線エネルギーは, Table

1に 示 してある。

IV 実験結果および考察

1. グラスビーズおよび豊浦標準砂中における3H2Oe

36Clの 有効拡散係数(De)

(12)式において ξ=0と した, すなわち砂層上液中にお

ける濃度変化式を用い, 実測したC/Cu0に 対する ηか

ら, (12)式を用いてDeを 求めた。 グラスビーズ中3H2O

のDeは, 0.1, 0.6, 1mmの 粒 径充填材に対し, そ の

空隙率はo.47で, ほぼ同 じ, であ るが, それぞれ5.7×

10-6, 7.8×10-6, 9.5×10-6cm2/secと な り, 粒径が大ぎ

くなるにつれて大きくなっている。この傾向の原因は,

小 さな粒子ほど比表面積が大きく, 3H2O分 子 との衝突

の確率が高いため, 拡散性が小さくなるものと考えられ

る。3mm, 5mmの 粒径のグラスビーズ充填材につい

ては, それぞれの平均値は3.7×10-5, 7.7×10-5cm2/sec

であ ったが, 測定された値の変動が大 きく, 信頼性に乏

しい。3H2Oの グラスビーズに対する吸着は, カラム実

験の結果か ら無視できることが明らかになっている12)。

 豊浦砂層内での3H20のDeは4.9×10-6cm2/secで

あ り, また36Clを トレーサーに用いて, NaCl 10, 100,

1000μeq/mZを 担体として拡散させた場合のDeは, そ

れ ぞれ9.4×10-7, 1.3×10-6, 5.9×10-6cm2/secで あ っ

たが, NaCl 1000μeq/mlの 場合は, Na濃 度で23,000

ppmと 高濃度にな り密度流が生<じたため, Deが 大 きく

なったものと思われ る。また, 36ClのDeよ り3H2Oの

方 が, 約5倍 ほど大きい値が得 られた。

2. 砂 層内における無機陽イオンの, みかけの拡散

係数

(6)式もしくは(11)式か ら, みかけの拡散係数αを求める

場合に, そ の媒質内において着目するイオンが, 反応を

伴わないで移動する場合のDeを 知る必要がある。しか

しなが ら, 実際上は3H2Oお よび, ほとんど陰イオソ交

i喚されない36Clと 同様に, 無機陽イオソのDeを 求め

ることは不可能である。そこで, 前項で求めた10, 100

μeq/mlのClイ オ ンの平均値1×10-6cm2/secを, 反

応を伴わない場合の陽イオンのDe値 として用いること

にした。 これは, みかけの拡散係数 αが個々のイオンの

拡散係数の値の違いよりも多孔性媒質が異なる場合の屈

曲度や, 吸着の程度を支配する分配係数のような化学的

因子により大きな影響を受けると考えられるた め で あ

る。

Table 2に, 拡 散期間が1週 間の場合について, (6)式

か ら得た α1と, 拡散期間中に, 上層液濃度変化から求

めた α2, お よびその比 α1/α2を, 4種 類の濃度につい

て示す。 この表から, αの値は, おおむね測定法にはよ
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らないことがわかる。

得 られたα値は媒質内における核種の移動性を示 して

いるが, 実 際の砂層内の分布に対応 しているかどうかを

みるために, 分 配係数Kを パラメーターにとり, (9)式に実

験条件を代入して計算 した結果をFig. 4に 示す。ここで

吸着率を示す縦軸{(1-p)γQ}/(1-p)γC0は, つ ぎのよ

うな意味をもつ。 いま, 砂 層内の ⊿Vな る体積を採取,

測定するとき, 固相には ⊿V×(1-p)γQ, 液相には ⊿v

×pCな る放射能量が存在 していることになる。この⊿v

の乾燥重量をagと すると, a=(1-p)γ ・⊿Vの 関係か

ら, ⊿Vの 単位砂重量当りの放射能はω式で表わされる。

{(1-p)γ・Q+pC}⊿V/a={(1-p)γQ+paC}/(1-p)γ

(14)

(14)式の値 としては, 原液濃度Coが 高いほど大きいた

め, これをCoで 除 することにより, 相対的な吸着率で

示 したものである。 いま, Q=KCな る関係が成 り立つ

とす ると, 上述した吸着率は, {K+p)/(1-p)γ}C/C0と な

り, 第1項 は固相, 第2項 は液相に存在 している放射能

濃度の, 原液上層濃度に対する比率であることが明 らか

である。

つぎに, 得 られた α2値か ら逆算 してK値 を(5)式か ら

求め, これに近い値をFig. 4か ら選び, その理論曲線

と吸着分布を比較する。Mnを 例にして, 4種 類 の原液

上層濃度で行なった結果をFig. 5に 示す。 この場合,

逆算 したK値 は希薄溶液および10-3, 10-2, 10-1μeq/ml

の各濃度の溶液に対 して, それぞれ4.1, 3.3, 3.2, 1.8

Table 2 Apparent diffusion coefficients of inorganic ions obtained according to two methods 
in a sandy sediment (pH 4). 

pH-4.0+0.2 (al, a2;x10-gcm2/sec)

Fig. 4 Calculated distribution of ion in Toyoura 

sand after a week of diffusion experiment.
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cm3/gで あ った。 この結果をみれぽ, 担体濃度がオーダ

ーで変化してもK値 の変化は少な く, したがって, 吸着

率分布の変化も小さい。 このことは, 10種 類 のイオソ

が, 数 十ppmの 濃度においても, イオソ間の競合作用

による影響を受けない とい うことを意味 している。また

分布の形状の特徴としては, 表層付近以外では, 理論値

よりも大きい吸着量が測定され て い る。 このような例

は, 他 の2価 イオンについてもみ られたが, これは前述

した よ うな間隙水の移動が, 若 干生じたためと思われ

る。 しかしながら, Mn以 外にもSr, Co, Znな ど2価

イオンについては, Fig. 5に 類似 した結果が得 られ, そ

れ らの拡散吸着分布は, 理論曲線で予測されると考えら

れる。そ して, Table 2に 記 されたαの値から, 砂 層内

におけるイオンの移動性は, いずれの初期上層液濃度を

変化させた実験でも, SrとMnが10-7cm2/secで 最

も動 きやすく, Cd, Co, Znな どは10-8cm2/secで,

これについでいる。実際10核 種を混合して同時拡散さ

せた希薄濃度での吸着分布を示したFig. 6を みれば,

7日 間の拡散期間で, 濃度先端はSrとMnが2cm,

Cd, Co, Znが0.5～1cmで あ り, 得 られたα値のオー

ダーでは一致 している。またCeとCsは, 希薄濃度の

場合, Table 2に 示 したように10-gcm2/secの オーダ

ーで最も小さく, またFig. 6に み られる分布の濃度も

0.5cmよ り深層には拡散されておらず, 移動性の小さ

な核種であることがわかる。 ただ し, Ceの 場合はpH

値が高 くなると, 水酸化物 となり特異な挙動を示す し,

Csで は担体 濃度が高 くなる と砂層内の分布は深層まで

達 し, SrやMnと 同様に移動性は大 きくなる。すなわ

ち, 液相濃度が高 くなると, 分配係数値が小さくなり,

したがってα値が大きくな るた め, 移動性 も大 きくな

る。 このように, Csイ オ ソの濃度依存性が大きいのは,

吸着機構が2価 イオンのように, 主 としてイオン交換だ

けによるのではなく, 物理的な砂粒子内への吸着機構 も

存在す るためである。したがって, Csイ オ ソについて, 

ヘ ンリー型の吸着式はあてはまらないことが確かめ られ

た。 また, Zr, Nbな どについては, Fig. 4とFig. 6

の比較から明らかなように, 吸着分布の形状が理論曲線

と明 らかに異なる。しかしなが ら, そのα値はオーダー

が10-8cm2/secで, Co, Znと ほぼ同程度であり, Fig.

6に み られるように近似的には移動度の難易が値により

表わされている。

つぎに, pH7±0.3に 調整 した4種 類の担体濃度につ

き, 求めたαの値をTable 3に 示す。Ce, Hg, Ru, Zr

などの上層液濃度は早 く減少 し, しかも実験終了後の砂

層内吸着分布が明確に現われなかった。 このように, ど

ちらの方法か らもα値が求められなかったものについて

は, 表 中で空欄にしてある。Ceの 場合は, pH値 が大

きくなるにつれて, Ce2+(OH), Ce+(OH)2の ような多核

錯体が形成され13), 液相中におけるイオンの移動度が小

さ くな る。 さらに, このような逐次加水分解物は重合

し, コロイド状になることが知 られている。そ して砂層

内を移動する場合は, 一種のろ過効果により内部への拡

散が阻止されたり, 液相中における凝集作用により沈降

などの現象を伴う。これ らの原因が, α値の測定を困難

にしている。しかしながら, 2価 イオソについては, pH

Fig. 5 Obtained and calculated distributions of 

Mn in Toyoura sand obtained for various 

carrier concentrations.

Fig. 6 Concentration distributions of various 

radionuclides in a sandy layer after a week 

of diffusion experiment.
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4の 場合と同様に, α1と α2の値が, その測定法の違い

により大きな誤差を伴 うことはない。そしてそれ らの移

動性は, 大 きい順にSr, Mn, Cd, Co, Znと な り, pH

4の 場合と変わ らない。ただし, Cd, Co, Znに ついて

は, Table 2の 結果に比べると, オーダーは変わ らない

が, α値 の係数が若干, 小 さくなっている。

pH 4の 場合については砂層の吸着分布により, 前述

した理論の妥当性をみたが, つ ぎに, 上層液の濃度変化

の理論式と実験結果を比較検討す る。すなわち, 数回の

上層液の濃度変化から求めた α2値 の平均値から無次元

時間η(√t/α2・De/H)を 算 出し, 各拡散時間tに 対 して

濃度変化C/C。 を プロッ トする方法であり, この場合,

α2の 平均値の変動が大きくなると, 理論式からのずれ

が大きくなる。Sr, Co, Ceを 例に して図示 した結果を

Fig. 7, Fig. 8, Fig. 9に 示す。pH 7の 場合も, 2価

イオンに対 しては理論式 との適合性はよいが, Ru, Hg,

Zrに つ いてはFig. 9に 示 したCeの 場合と同様に,

上 層液濃度変化理論式からのずれが大きく, ヘ ンリー型

の吸着式が適用できないことが明 らかになった。
V あ と が き

環境土壌水, とくに湖沼や海底の底質中における汚染

物質の挙動を考える場合, そのような底質中での拡散係

Table 3 Apparent diffusion coefficients of inorganic ions obtained according to two methods
in a sandy sediment (pH 7). 

pH-7.0+0.3 (a1, a2;X10-8cm2/sec)

Fig. 7 The concentration history of Sr in sur-

face water vs. dimentionless time n obtained

from mean values of apparent diffusion co-

efficients.
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数を知ることが必要となる。本報では, 室 内実験により

比較的短期間に拡散係数を求める手法を示 し, アルカリ

およびアルカリ土類金属イオン, さ らに遷移金属イオン

などを同時拡散させ, 個 々の核種の吸着式およびそれ ら

の拡散係数を求める手法の妥当性を検討 した。 そ の結

果, 2価 イオンについては, その妥当性が裏づけられ, 

このような方法により他の底質に対する汚染の予測も可

能であると考えられる。しかし吸着性ゐ験い多価イオソ

に対しては, より確かな拡散係数値を得るためには, 拡

散装置を一部改良する必要があろうし, また多核錯体を

形成して高分子状になるイオンあるいは吸着機構の異な

るイオンについては, 別の吸着モデル式により, 挙動の

予測を再検討する余地があるものと考えられる。

本研究を行なうにあたり, 適切な助言とご教示をいた

だいた京都大学工学部, 寺島泰助教授に謝意 を表 しま

す。

Fig. S The concentration history of Co in sur-

face water vs. dimentionless time i obtained 

from mean values of apparent diffusion co-

efficients.

Fig. 9 The concentration history of Ce in sur-

face water vs. dimensionless time obtained 

from mean values of apparent diffusion co-

efficients.
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