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和 文 要 約
1300 ～1400 ℃での高温熱処理により、各種固形物からCsを塩化揮発等により高度に分離濃縮、減容化できる溶融技術につい

て、プラント試験レベルでのCs 分離実証を目的とし、溶融テストプラントを用いて土壌、バイオマス焼却灰、下水汚泥焼却灰等、様々

な固形物を処理対象とした試験を行った。その結果、処理対象に関わらずCaCl2 の添加によりCs 揮散率は増加し、プラント実証

レベルでもCaCl2 はCsの塩化揮発促進効果を有することが実証された。また草木類を含む条件の方がCs 揮散率は高く、可燃物

の共存による揮散促進効果も確認された。添加薬剤と草木類の量を増加させることにより、最大 99.9%のCs 揮散率が得られた。

また、二段 BFの適用によりCsはNo.1 BF灰に濃縮され、一段 BFの場合に対して1 /3 ～1 /4 に減量した。No.1 BF灰は、アル

カリ金属塩化物が主体であり、水溶性が高かったため、湿式処理（水溶解－固液分離－Cs 吸着）によるCsの二次濃縮、保管が可

能であると考えられた。No.2 BF灰は、純粋な酸性ガス中和物であり、CaClOH、CaCl2･4H2O、CaCO3、Ca（OH）2で構成されたた

め、溶融薬剤として循環再利用が可能であると考えられた。‥
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国際法による土壌粒子の粒径区分に基づくと、粒径の大きい

ものから順に、れき（粒径 2 mm 以上）、砂（20 μm ～ 2 
mm）、シルト（2μm ～20μm）、粘土（2μm 以下）に分けら

れる。福島県の土壌においては、乾燥重量で、れき・砂が

60 ～ 90%、シルトが5 ～ 40%、粘土が5%未満を占めるこ

とが報告されている
4）。一方、有機物としては、生物体や新鮮

な生物遺体、および、微生物の分解作用等によって植物・

動物遺体から生じる腐植が挙げられる。有機物の大部分は腐

植が占め、代表的なものにフミン酸がある
5）。

このうち、れき、砂、シルトは粒子縁辺部のイオン交換性

の表面電荷によってCsを吸着する。この表面電荷は、主とし

て粒子の表面水酸基が解離することで生じる負電荷である。

また粘土のうち、粘土鉱物と呼ばれる層状ケイ酸塩鉱物は、

この表面電荷に加え、非交換性の吸着サイトによってもCsを
吸着する

6）。粘土鉱物のうち、特にイライト、バーミキュライト

は土壌のCs 吸着に寄与すると言われ、これは、層間に

Frayed edge siteと呼ばれるCsを強く固定化するサイトを有す

るためである
7, 8）。通常、イライト、バーミキュライトの層間は、

カリウムイオンを介して閉じている（層間距離 1.0 nm 程度）。

1．はじめに
福島第一原子力発電所事故に伴い放出された放射性物質に

より、広範囲の土壌が汚染され、深刻な環境汚染を引き起こ

している
1）。事故当時、主な核種は、

134Csと137Csであったが、

現在は半減期 30 年の
137Cs が主要な核種となりつつある。政

府は事故後から、汚染土壌の表土はぎ取りを実施しており、

はぎ取った土壌は、中間貯蔵施設で保存、減容化した後、最

終処分場に保管される予定である
2）。

こういった状況下において、土壌中におけるCsの存在状態・

移行動態を理解することは重要である。
137Cs は、土壌に長期

間存在するため、植物・微生物への取り込みを通じた食物連

鎖や、水相への浸出の可能性があるが、時間経過に伴い、土

壌中におけるCsの生物利用能は減少するという報告がある
3）。

これは土壌中において、Csの存在状態が経時的に変化してい

ることを示唆し、今後、長期間、汚染土壌を安全に保管し、

効率的に減容化するためには、このような時間変化に伴う状

態変化の原因を明らかにする必要がある。

土壌は、固相（無機物、有機物）、液相（水、イオン）、気

相（空気）の三相からなる。固相の大部分を占める無機物は、
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一方、末端部は、風化に伴いカリウムイオンが放出されるた

め、膨潤している（層間距離 1.4 nm 程度）
7, 8）。この閉じた部

分と膨潤した部分の中間領域をFrayed edge siteと呼ぶ。こ

の領域にCs イオンが取り込まれると、Csを介して層間が閉じ

る。ケイ素四面体シート表面には、ケイ素四面体の有する酸

素から構成される六員環（半径 0.13 nm）が存在する。層間

が閉じ、六員環空孔によって、Cs イオン（有効イオン半径 0.17 
nm9））が上下から挟みこまれることで固定される

10）。Frayed 
edge site によるCs 固定量は、土壌の陽イオン交換吸着量の

およそ1%にすぎないが、その高い選択性ゆえ、微量の放射

性 Csの動態に大きく寄与すると考えられる
11）。一方、有機

物はカルボキシル基、カルボニル基、フェノール性水酸基等、

さまざまな官能基を有し、主にカルボキシル基によってCsを
吸着する

12 -15）。土壌有機物の含有量は、Csの動態に影響する

と考えられているが、詳細は明らかにされていない
16）。

以上のように、土壌には、2 :1型粘土鉱物のFrayed edge 
site、粒子縁辺部のイオン交換性の表面電荷、有機物の末端

官能基の大きく3つの吸着サイトが存在し、これらがCsの存

在状態・移行動態に相互的に寄与すると考えられる
15）。しか

しながら、様 な々成分・吸着サイトが存在する実際の土壌に

おいては、土壌成分毎のCs 吸着量、成分間での移行動態を

明らかにすることは容易でない。これまでの研究報告による

と、福島第一原子力発電所事故に伴い発生した実汚染土壌体

系においては、Cs が粒径の小さな成分に多く存在しているこ

と、大部分が土壌表層から5 cm 以内にとどまっていることが

分かっている
17-19）が、事故直後、土壌表層に一様に沈着した

Csが、このような状態へ移行したメカニズムについては明らか

になっていない。

そこで本研究では、事故後から現在までの、土壌における

Csの存在状態、移行動態の解明を目的とした模擬実験を行っ

た。本研究の特徴は、半透膜を用いたことにある。これによ

り、様 な々成分・吸着サイトが混在する実土壌体系において、

イオンのみが通過できる膜に隔てられた状態に各土壌成分を

保持したままで浸漬・乾燥・分析することで、Csの成分間で

の移行を調査可能とした。

本研究で行った実験は、大きく3つに分けられる。まず予

備実験として、本研究に用いた試料（れき、砂、フミン酸、カ

オリナイト、イライト、バーミキュライト、モンモリロナイト）の

Cs 吸着特性を評価した。これらは、福島県の土壌を構成す

る代表的な成分である。各試料に個別に同量のCsを添加す

ることで、Cs 吸着量を求めた。次に、事故直後のCsの存在状

態として、実際の土壌を模擬した土壌混合系にCsを添加し、

土壌沈着後まもない Csの各土壌成分への吸着挙動を調査し

た。最後に、事故後のCsの移行動態として、土壌に存在する

Csの状態変化に与える雨水の影響について調査した。以上の

実験結果をもとに、事故後から現在までの、土壌におけるCs
の動態について考察を行った。

2．実験ならびに結果と考察
（1）実験試料

福島県の土壌構成成分を模擬し、れき（有限会社田宮園

芸）、砂（同）、有機物としてフミン酸（和光純薬工業株式会

社）、粘土鉱物として、カオリナイト、イライト（アロマ・フラン

ス株式会社）、バーミキュライト（巴工業株式会社）、モンモリ

ロナイト（有限会社アクアヴィーテ）の7 種類を用いた。

モンモリロナイトはスメクタイトの一種である。粒径は、れ

きが2～ 4 mm、砂が 75 μm ～2 mm、フミン酸・カオリナ

イト・イライト・バーミキュライト・モンモリロナイトは、い

ずれも数十 μm 程度以下である。

（2）各試料の Cs 吸着特性
a）実験方法
予備実験として、本研究で用いた各試料のCs 吸着量を調査

した。Cs 吸着量は、各試料に、個別に同量のCsを添加する

ことで求めた。まず各試料 2 gを半透膜（UC36 -32 -100、
Viskase Companies, Inc.）で包んだ。半透膜の孔径は 500 
nm、透過分子量は 14,000である。半透膜に包んだ各試料 2 
gを、Cs 濃度 10,000 Bq/Lの 137Cs 溶液 50 mL（公益社団法

人日本アイソトープ協会、137Cs 放射能標準溶液（CS010）、
Cesium chloride in 0 .1 M HCl、9.65×104 Bq/g を蒸留水

（pH=約 5.6）により10,000 倍希釈して使用）に、それぞれ個

別に、固液比 1 : 25で添加し、1時間静置した。浸漬時間を1
時間に設定した理由として、雨水は経時的に鉛直方向に浸透

していくため、一般的な土壌の透水係数から大まかに定めた。

溶液から半透膜に入った試料を回収し、ろ紙上で乾燥するま

で静置した。その後、各試料の重量と放射線量をGe 半導体

検出器（GEM-25 P、ORTEC）により 137Csの 662 keV での

cpsを測定した（測定時間 10 分）。試料は検出器からの距離

とサンプル形状がほぼ一定になるよう、φ56mm×39mmの

プラスチック容器中で圧縮して測定した。なお、本実験では

半透膜ごとサンプルをすべて回収し、そのまま完全に乾燥して

から測定しており、試料の重量は浸漬前後でほとんど変化して

いないことを確認したうえで、初期重量 2 g に対する計測値と

した。この結果から、各試料のCs 吸着量を算出した。ただし、

各試料に対し、有機物除去処理は行っていない。これは処理

過程において、過酸化水素・加熱により、粒子構成が破壊・

変形し、吸着特性が変化することを防ぐためである
11）。

なお本研究ではすべての実験で、半透膜に各土壌成分の

サンプルを入れて、そのまま乾燥させて吸着量を計測している。

まず半透膜を用いた理由は、溶液中にすべての成分を混合し

て分散させると、各成分への再分離が不可能となるため、そ

れぞれの成分を分離した状態で、しかも同じ溶液中に共存し

た状態を作り、浸漬後に再分離して各成分間の移行を追跡す

るためである。また吸引ろ過を用いず、ろ紙上で乾燥させたの

は、雨水が浸透したのちに室温付近で徐 に々乾燥するという、
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別に、固液比 1 : 25で添加し、1時間静置した。浸漬時間を1
時間に設定した理由として、雨水は経時的に鉛直方向に浸透

していくため、一般的な土壌の透水係数から大まかに定めた。

溶液から半透膜に入った試料を回収し、ろ紙上で乾燥するま

で静置した。その後、各試料の重量と放射線量をGe 半導体

検出器（GEM-25 P、ORTEC）により 137Csの 662 keV での

cpsを測定した（測定時間 10 分）。試料は検出器からの距離

とサンプル形状がほぼ一定になるよう、φ56mm×39mmの

プラスチック容器中で圧縮して測定した。なお、本実験では

半透膜ごとサンプルをすべて回収し、そのまま完全に乾燥して

から測定しており、試料の重量は浸漬前後でほとんど変化して

いないことを確認したうえで、初期重量 2 g に対する計測値と

した。この結果から、各試料のCs 吸着量を算出した。ただし、

各試料に対し、有機物除去処理は行っていない。これは処理

過程において、過酸化水素・加熱により、粒子構成が破壊・

変形し、吸着特性が変化することを防ぐためである
11）。

なお本研究ではすべての実験で、半透膜に各土壌成分の

サンプルを入れて、そのまま乾燥させて吸着量を計測している。

まず半透膜を用いた理由は、溶液中にすべての成分を混合し

て分散させると、各成分への再分離が不可能となるため、そ

れぞれの成分を分離した状態で、しかも同じ溶液中に共存し

た状態を作り、浸漬後に再分離して各成分間の移行を追跡す

るためである。また吸引ろ過を用いず、ろ紙上で乾燥させたの

は、雨水が浸透したのちに室温付近で徐 に々乾燥するという、
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Fig.1	 試料のセシウム吸着特性 Fig.2	 事故直後のセシウムの存在状態
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実土壌での降雨 – 乾燥サイクルを模擬するためである。なお

予備実験により、半透膜に包んだままの状態と取り出した状態

で同じサンプルを計測し、線量の測定値の違いが数%程度で

あることをあらかじめ確認しており、半透膜に付着している量

は無視できるといえる。

b）結果と考察
実験結果をFig.1に示す。

137Csの吸着量を放射線量により

表すと、れき0.17±0.01 cps/g、砂 0.19±0.02 cps/g、フミン

酸 0.38±0.03 cps/g、カオリナイト0.58±0.05 cps/g、イライ

ト0.43±0.03 cps/g、バーミキュライト0.39±0.02 cps/g、モン

モリロナイト0.64±0.03 cps/gとなり、れき・砂に比べ、フミン

酸・粘土鉱物のセシウム吸着量が大きくなった。

れき、砂は粒子表面のイオン交換性の表面電荷によって、

フミン酸は官能基によって、粘土鉱物はイオン交換性の表面

電荷とFrayed edge siteによってCsを吸着する。用いた各試料

の粒径は、れきが2 mm ～ 4 mm、砂が75 μm ～2 mm、フ

ミン酸と粘土鉱物が数十 μm程度以下であった。ゆえに、フ

ミン酸・粘土鉱物は、れき・砂に比べ比表面積が大きい。

加えて、主にカルボキシル基、表面水酸基および同形置換に

よって、多くの負電荷を有する
20 -22）。このため、フミン酸・粘

土鉱物はれき・砂に比べ、高いCs 吸着量を示したと考えら

れる。

（3）事故直後の Cs の存在状態
a）実験方法

7 試料（れき、砂、フミン酸、カオリナイト、イライト、バー

ミキュライト、モンモリロナイト）の混合系にCsを同時に添加し

た際の、各試料のCs 吸着量を調査した。本実験は、福島第

一原子力発電所事故後まもない段階での、土壌におけるCs
の存在状態を明らかにすることを目的としている。半透膜に

包んだ各試料 2 gを、全て同時に、Cs 濃度 10,000 Bq/L の
137Cs 溶液（Cesium chloride in 0.1 M HCl ）350 mL に添加

した（7つの試料を1つの溶液に同時に添加した）。7 試料（2 
g×7）と溶液（350 mL）の固液比は1:25である。その後、1
時間静置し、溶液から半透膜を取り出し、半透膜から試料を

回収して乾燥させた。各試料の重量と放射線量をGe 半導体

検出器により測定した（測定時間 10 分）。この結果から、各

試料のCs 吸着量を算出した。

b）結果と考察
7 試料の混合系に、Csを同時に添加した際の各試料のCs

吸着量をFig.2に示す。各試料の
137Csの吸着量を放射線量に

より表すと、れき0.06±0.01 cps/g、砂 0.11±0.02 cps/g、フミン

酸 0.36±0.04 cps/g、カオリナイト1.33±0.08 cps/g、イライ

ト1.12±0.06 cps/g、バーミキュライト0.47±0.04 cps/g、モン

モリロナイト1.00±0.05 cps/gとなった。この結果より、土壌

にCs が添加された際には、Cs は全ての成分に吸着されること

が分かった。

吸着量は、れき・砂より、フミン酸・粘土鉱物の方が大きい。

これは、各試料に、個別にCsを添加した際の結果 （Fig.1）と
同様である。よって、土壌成分の混合物に一様にCsが添加さ

れた際、Cs は、各成分の吸着量の大きさに応じ、分配される

ことがわかった。また、フミン酸のCs 吸着量が砂より大きい。

このことから、実際の土壌において、有機質土壌では、砂質

土壌に比べ、有機物に吸着されたCs 量が多いと予想される。

一方、粘土鉱物 4 種に着目した場合、Fig.1とFig.2で大小

関係が異なる（Fig.1: バーミキュライト<イライト<カオリナイ

ト<モンモリロナイト ; Fig.2 : モンモリロナイト<イライト<カ

オリナイト< バーミキュライト）。この原因の一つとして各粘土

鉱物の凝集が考えられる
23）。粘土鉱物の Cs 吸着量は、多く

の研究で示されているように、カオリナイト<イライト< バー

ミキュライト<モンモリロナイトの順に大きい
9, 21）。しかし半

透膜を用いた本実験では、凝集により、各試料の比表面積が

減少し、吸着能が低下したと考えられる。また、もう一つの

原因として、溶質であるCsの試料塊中への拡散侵入速度が既
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存研究と異なったことの影響が考えられる。実際の環境中で

の土壌浸透において、吸着速度は土壌粒子中の拡散速度律

速であると報告されているため
24）、短時間の吸着実験では試

料中のCs 拡散侵入速度が吸着量に大きく影響すると考えられ

る。単一種類の試料塊を使用した本実験では、微粒子を混合

して水中に均一に懸濁させた吸着実験と比較して、吸着量を

過少に評価している可能性もあると考えられる。以上の理由の

ため、粘土鉱物 4 種間の違いについては定量的な比較ができ

なかったが、本実験の結果から、事故直後、土壌表面に沈着

したCsは、土壌を構成する各成分に分配されたが、単位質量

当たりで比較すると、土壌の大部分を占める砂より、土壌に数

%程度しか存在しない粘土鉱物の方が、大きなCs 吸着量を

有していたと言える。

（4）事故後のセシウムの移行動態
a）実験方法
土壌に存在するCsの状態変化に与える雨水の影響について

調査した。雨水中には、カリウム・ナトリウム・マグネシウム・

カルシウムイオン等、陽イオンが数 mg/L 程度含まれる、

これらはCsの挙動に影響すると考えられる
25）。本実験の試料

としては、土壌の大部分を占める砂、代表的な有機物としてフ

ミン酸、1:1型・2 :1型粘土鉱物としてカオリナイト・バーミキュ

ライト、の 4 種類を用いた。手順は大きく、1. 雨水添加前の

Cs 存在量の算出、2.雨水添加後のCs 存在量の算出の2 つに

分けられる。

まず、半透膜に包んだそれぞれの試料 2.0 gを、全て同時に、

Cs 濃度 10,000 Bq/L の塩化Cs 溶液 200 mL に添加した（4
つの試料を1つの溶液に同時に添加した）。1時間静置後、溶

液から試料を包んだ半透膜を取り出し、キムタオル上で 24 時

間、20 ℃で乾燥させた。その後、Ge 半導体検出器を用いて、

半透膜に包んだ状態のまま各試料の放射線量を測定した。測

定時間は10 分である。本結果を、雨水添加前のCs 存在量と

する。このとき、半透膜内の試料重量は2.0 gであった。

次に、先ほどの半透膜に包んだ各試料を同時に、雨水を模

擬した溶液 200 mLに添加した。本溶液は、カリウム、ナトリ

ウム、カルシウム、マグネシウムイオン濃度をそれぞれ 5 mg/
Lに調製したpH=6.9の溶液である。1時間静置した後、溶液

から各試料を包んだ半透膜を取り出し、キムタオル上で 24 時

間、20 ℃で乾燥させた。その後、半透膜に包んだままの状態

で各試料の放射線量を測定した。本結果を、雨水添加後の

Cs 存在量とする。このとき、各試料の重量は2.0 gであった。

さらに、各試料から溶出したCs が、Csをまだ吸着していない

土壌下層に移動した際の挙動について検討するため、試料を

取り出した模擬雨水溶液中に、新たに別の未処理の砂・フミン

酸・カオリナイト・バーミキュライト2.0 g を同時に添加した。

本過程は、実際の土壌において、雨水の影響により、土壌成

分から水相に溶出したCs が、水相を介して、あるいは雨水自

体の浸透に伴い、他の成分に移行する可能性について検討し

ている。1時間静置後、同様の方法で各試料を乾燥させ、放

射線量を測定した。

また、本実験結果について考察するため、各試料のCs 吸
着強度を調査した。半透膜に包んだ各試料 2.0 g を、10,000 
Bq/L の塩化Cs 溶液 50 mL に、それぞれ個別に、固液比

1:25で添加した。1時間静置した後、キムタオル上で24 時間、

20 ℃で乾燥させた。乾燥後、半透膜に包んだ状態で各試料

の放射線量を測定した。本結果を、Cs 吸着量（I）とする。続

いて、先ほどの半透膜に包まれた各試料を 0.5 mol/L の酢酸

アンモニウム溶液に、固液比 1:25で添加し、1時間静置した。

酢酸アンモニウム溶液は、粘土鉱物や有機物に吸着されてい

る交換態 Cs 量を評価する際に用いられる試薬である
26, 27）。

静置後、24 時間、20 ℃で乾燥させ、半透膜に包んだままの状

態で各試料の放射線量を測定した。本結果を、Cs 吸着量

（II）とする。以下の式（1）を用いて、各試料からのCs 抽出

率を算出した。

Cs抽出率[%]=（1-
Cs 吸着量（II）
Cs 吸着量（I））

×100[%]‥ ‥‥（1）

b）結果と考察
Fig.3（a）に、1.雨水添加前のCs 存在量、 2.雨水添加

後のCs 存在量の測定結果を示す。 雨水添加前の砂、フミン

酸、カオリナイト、バーミキュライトのCs 吸着量は、それぞれ

1.42 ±0.03 cps/g、1.85±0.04 cps/g、1.77±0.04 cps/g、
2.01±0.04 cps/g、雨水添加後の吸着量は、それぞれ

0.94±0.03 cps/g、1.59 ±0.04 cps/g、1.65±0.04 cps/g、
1.85±0.04 cps/gとなった。この結果より、雨水添加前後に

関わらず、Cs 吸着量の大きな試料が、多くのCsを吸着して

いることが分かった。また、雨水を添加することで、全ての試

料のCs 吸着量が減少した。これは、雨水中に含まれるイオン

との交換反応によって、試料からCs が溶出したためと考えら

れる。

実際の雨水の多くは酸性であり、オキソニウムイオンを含

む。また、実土壌中には、アルミニウムイオンやアンモニウム

イオン等、様 な々交換性陽イオンが含まれる。本実験では調

査していないが、これらのイオンもCs イオンとイオン交換する

ため、実土壌においては、Cs 溶出に寄与すると考えられる。

雨水添加前のCs 存在量に対する雨水添加後のCs 存在量

は、砂 66±3%、フミン酸 86±3%、カオリナイト93±3 %、
バーミキュライト92±3%となり、砂に比べ、フミン酸・粘土

鉱物からはCs が移行しにくいことがわかった。これは、

Cs 吸着強度から説明できる。Table 1に示すように、Cs 抽出

率は、砂 47 ± 2%、フミン酸 42 ± 2%、カオリナイト

34 ± 1%、バーミキュライト7 .4 ± 0 .2%となり、砂<フミン

酸< 粘土鉱物の順に、Cs 吸着強度が大きいことがわかる。

これは、フミン酸はキレート化により一部の Csと錯体を形
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存研究と異なったことの影響が考えられる。実際の環境中で

の土壌浸透において、吸着速度は土壌粒子中の拡散速度律

速であると報告されているため
24）、短時間の吸着実験では試

料中のCs 拡散侵入速度が吸着量に大きく影響すると考えられ

る。単一種類の試料塊を使用した本実験では、微粒子を混合

して水中に均一に懸濁させた吸着実験と比較して、吸着量を

過少に評価している可能性もあると考えられる。以上の理由の

ため、粘土鉱物 4 種間の違いについては定量的な比較ができ

なかったが、本実験の結果から、事故直後、土壌表面に沈着

したCsは、土壌を構成する各成分に分配されたが、単位質量

当たりで比較すると、土壌の大部分を占める砂より、土壌に数

%程度しか存在しない粘土鉱物の方が、大きなCs 吸着量を

有していたと言える。

（4）事故後のセシウムの移行動態
a）実験方法
土壌に存在するCsの状態変化に与える雨水の影響について

調査した。雨水中には、カリウム・ナトリウム・マグネシウム・

カルシウムイオン等、陽イオンが数 mg/L 程度含まれる、

これらはCsの挙動に影響すると考えられる
25）。本実験の試料

としては、土壌の大部分を占める砂、代表的な有機物としてフ

ミン酸、1:1型・2 :1型粘土鉱物としてカオリナイト・バーミキュ

ライト、の 4 種類を用いた。手順は大きく、1. 雨水添加前の

Cs 存在量の算出、2.雨水添加後のCs 存在量の算出の2 つに

分けられる。

まず、半透膜に包んだそれぞれの試料 2.0 gを、全て同時に、

Cs 濃度 10,000 Bq/L の塩化Cs 溶液 200 mL に添加した（4
つの試料を1つの溶液に同時に添加した）。1時間静置後、溶

液から試料を包んだ半透膜を取り出し、キムタオル上で 24 時

間、20 ℃で乾燥させた。その後、Ge 半導体検出器を用いて、

半透膜に包んだ状態のまま各試料の放射線量を測定した。測

定時間は10 分である。本結果を、雨水添加前のCs 存在量と

する。このとき、半透膜内の試料重量は2.0 gであった。

次に、先ほどの半透膜に包んだ各試料を同時に、雨水を模

擬した溶液 200 mLに添加した。本溶液は、カリウム、ナトリ

ウム、カルシウム、マグネシウムイオン濃度をそれぞれ 5 mg/
Lに調製したpH=6.9の溶液である。1時間静置した後、溶液

から各試料を包んだ半透膜を取り出し、キムタオル上で 24 時

間、20 ℃で乾燥させた。その後、半透膜に包んだままの状態

で各試料の放射線量を測定した。本結果を、雨水添加後の

Cs 存在量とする。このとき、各試料の重量は2.0 gであった。

さらに、各試料から溶出したCs が、Csをまだ吸着していない

土壌下層に移動した際の挙動について検討するため、試料を

取り出した模擬雨水溶液中に、新たに別の未処理の砂・フミン

酸・カオリナイト・バーミキュライト2.0 g を同時に添加した。

本過程は、実際の土壌において、雨水の影響により、土壌成

分から水相に溶出したCs が、水相を介して、あるいは雨水自

体の浸透に伴い、他の成分に移行する可能性について検討し

ている。1時間静置後、同様の方法で各試料を乾燥させ、放

射線量を測定した。

また、本実験結果について考察するため、各試料のCs 吸
着強度を調査した。半透膜に包んだ各試料 2.0 g を、10,000
Bq/L の塩化Cs 溶液 50 mL に、それぞれ個別に、固液比

1:25で添加した。1時間静置した後、キムタオル上で24 時間、

20 ℃で乾燥させた。乾燥後、半透膜に包んだ状態で各試料

の放射線量を測定した。本結果を、Cs 吸着量（I）とする。続

いて、先ほどの半透膜に包まれた各試料を 0.5 mol/L の酢酸

アンモニウム溶液に、固液比 1:25で添加し、1時間静置した。

酢酸アンモニウム溶液は、粘土鉱物や有機物に吸着されてい

る交換態 Cs 量を評価する際に用いられる試薬である
26, 27）。

静置後、24 時間、20 ℃で乾燥させ、半透膜に包んだままの状

態で各試料の放射線量を測定した。本結果を、Cs 吸着量

（II）とする。以下の式（1）を用いて、各試料からのCs 抽出

率を算出した。

Cs抽出率[%]=（1-
Cs 吸着量（II）
Cs 吸着量（I））

×100[%]‥ ‥‥（1）

b）結果と考察
Fig.3（a）に、1.雨水添加前のCs 存在量、 2.雨水添加

後のCs 存在量の測定結果を示す。 雨水添加前の砂、フミン

酸、カオリナイト、バーミキュライトのCs 吸着量は、それぞれ

1.42 ±0.03 cps/g、1.85±0.04 cps/g、1.77±0.04 cps/g、
2.01±0.04 cps/g、雨水添加後の吸着量は、それぞれ

0.94±0.03 cps/g、1.59 ±0.04 cps/g、1.65±0.04 cps/g、
1.85±0.04 cps/gとなった。この結果より、雨水添加前後に

関わらず、Cs 吸着量の大きな試料が、多くのCsを吸着して

いることが分かった。また、雨水を添加することで、全ての試

料のCs 吸着量が減少した。これは、雨水中に含まれるイオン

との交換反応によって、試料からCs が溶出したためと考えら

れる。

実際の雨水の多くは酸性であり、オキソニウムイオンを含

む。また、実土壌中には、アルミニウムイオンやアンモニウム

イオン等、様 な々交換性陽イオンが含まれる。本実験では調

査していないが、これらのイオンもCs イオンとイオン交換する

ため、実土壌においては、Cs 溶出に寄与すると考えられる。

雨水添加前のCs 存在量に対する雨水添加後のCs 存在量

は、砂 66±3%、フミン酸 86±3%、カオリナイト93±3%、
バーミキュライト92±3%となり、砂に比べ、フミン酸・粘土

鉱物からはCs が移行しにくいことがわかった。これは、

Cs 吸着強度から説明できる。Table 1に示すように、Cs 抽出

率は、砂 47 ± 2%、フミン酸 42 ± 2%、カオリナイト

34 ± 1%、バーミキュライト7 .4 ± 0 .2%となり、砂<フミン

酸< 粘土鉱物の順に、Cs 吸着強度が大きいことがわかる。

これは、フミン酸はキレート化により一部の Csと錯体を形
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Fig.3	 （a）土壌に存在するセシウムの状態変化に与える雨水の影響、
（b）	模擬雨水溶液中に、新たに別の砂・フミン酸・カオリナイト・バーミキュライトを添加した際の、

各成分のセシウム吸着量

Table	1	 セシウム抽出実験の結果

試料 砂 フミン酸 カオリナイト バーミキュライト

抽出率 [%] 47± 2 42 ± 2 34± 1 7.4± 0.2
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成するため、粘土鉱物は Cs 固定能を有するためと考えられ

る
12, 28）。よって、雨水が添加された際、Cs 吸着強度が低い

成分のCs 吸着量は減少しやすいことが分かった。

Fig.3（b）は、試料を取り出した模擬雨水溶液中に、新たに

別の砂・フミン酸・カオリナイト・バーミキュライトを添加し

た際の、各成分のCs 吸着量を示す。吸着量は、砂、フミン

酸、カオリナイトが 0.12±0.01 cps/g、0.14±0.01 cps/g、
0.13±0.01 cps/g、バーミキュライトが0.25±0.01 cps/gとなっ

た。この結果より、溶出したCsは、新たに添加した試料に吸

着されることが確認できた。したがって、雨水の影響で溶出

したCsは、他の成分に移行することが示された。

本実験で明らかになった点は、以下の通りである。事故後、

土壌中のCsは、雨水に含まれるイオンの影響により溶出した。

この際、Cs 吸着強度の小さい砂からの溶出量が多く、吸着強

度の大きい粘土鉱物からは少なかった。また溶出したCsは、

他の土壌成分に移行した。

（5）セシウムの微視的動態に関する考察
以上の結果より、事故直度から現在までの、土壌における

Csの存在状態と移行動態について考察する。まず、事故直後、

土壌表面に一様に沈着したCs は、れき・砂・有機物・粘

土鉱物等、土壌を構成する全ての成分に吸着された。しかし、

単位質量あたりで比較すると、Cs 吸着量の大きい有機物や

粘土鉱物といった成分に多く吸着された。その後、降雨に伴

い土壌中に添加された陽イオンとのイオン交換反応により、

Cs 吸着強度に応じ、各成分のCs 吸着量が減少した。同時

に、溶出したCsは別の成分に移行した。そして、長期間、降

雨、Cs 溶出、移行のサイクルが繰り返さたことで、土壌にお

けるCsの存在状態は安定化したと考えられる。これにより、

事故直後、土壌に一様に沈着したCsが、現在、粒径の小さな

成分に存在する理由が説明できる。また、Csの大部分が土壌

表層から5 cm 以内にとどまっている理由については、雨水の

影響により土壌成分から水相に溶出したCsが、雨水の浸透

に伴い鉛直方向に移行するが、その過程で 1時間以内の短

時間のうちにCs 吸着強度の高い成分に吸着されることで、

鉛直方向に深く浸透せず、表層付近に保持されたことから

説明できる。ただし、鉛直方向の移行については、Csを吸着

した粒子自体の移行
22）も寄与すると考えられるため、より詳細

な検討が必要である。

以上の考察より、将来の動態としては、Csのイオンとしての

移行は限られてくると考えられる。これは、時間が経過す

るにつれ、Cs はバーミキュライトなどの 2 :1型粘土鉱物の
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数が経過した時点ではぎ取った土壌は、事故直後にはぎ取っ

た土壌と比較して、中間貯蔵施設を雨水が浸透する構造と

した場合も、環境中へのCsの拡散リスクは減少する可能

性を示している。同時に、今後汚染土壌の減容化技術を考

える上で重要となるのは、Csを強固に固定化する粘土鉱

物であり、これに主眼を置いた技術を開発することで、効果

的な減容化が実現できると考えられる。

3．結論
本研究は、福島第一原子力発電所事故に伴い放出された放

射性Csの、事故後から現在までの、土壌における存在状態、

移行動態の解明を目的とし、半透膜と各土壌成分のモデル材

料を用いた模擬実験を行った。

まず、事故直後の Cs の存在状態を模擬し、実際の土壌を

模擬した土壌成分の混合系にCsを添加することで、土壌沈

着後まもない Cs の各土壌成分への吸着挙動を調査した。こ

の結果、事故直後、土壌に降下したCs はすべての土壌成分

に吸着されたが、単位質量当たりで比較した場合、粘土鉱物

や有機物に多く吸着されることが分かった。次に、事故後の

Cs の移行動態として、土壌に存在するCs の状態変化に与え

る雨水の影響について調査した。その結果、雨水中に含まれ

るイオンとの交換反応によって、各成分からCs がいったん溶

出し、その後速やかに他の成分に移行することが確認できた。

この際、Cs 吸着強度の小さい砂から溶出量が大きく、吸着強

度の大きい粘土鉱物からは小さいことが分かった。ゆえに、

Cs は、降雨、溶出、移行のサイクルが繰り返されたことで、

大部分が、Cs 吸着強度の高い土壌成分（粘土鉱物）に移行し

たと考えられる。

以上の過程は、現在、Csが粒径の小さな成分に多く存在し

ていること、大部分が土壌表層から5cm 以内にとどまってい

ることなどの理由として考えられる。しかしながら、本研究は

実験的に各土壌成分間での短時間での溶出と移行の一連の

傾向を追跡したことにとどまるため、土壌中でのCsの微視的

動態を定量的に評価するためには、より詳細な実験条件の

検討が必要である。本研究の特徴は、土壌中の各成分のモ

デル物質を半透膜で隔離して同一の溶液に浸漬した条件下

での吸着実験により、土壌成分間の移行を実験的に追跡し

たことであるが、実際の土壌中では様々な土壌成分が混在

しており、それらが空隙を含んだ凝集体を形成した状況下

で雨水が浸透し、Csが拡散する。それに対して本手法では、

単一成分が一塊となり凝集していること、Cs イオンが半透

膜を通過して吸着することなど、実際の土壌の条件とは異な

る部分があり、そのことに伴う多くの因子の複合的な影響が

考えられる。したがって、上記に示す結果は限定的な条件

のもとでの傾向であり、実際の土壌中での移行挙動の定量

的評価を行うことは困難であるが、本実験結果における相

対的な吸着量の大小関係から推定すると、雨水の浸透に

よって、れき・砂から粘土粒子への Cs 吸着量が経時的に

増加していく傾向が定性的に示されたと言える。
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和 文 要 約
放射性セシウムによって汚染された土壌について、分級、洗浄など様 な々除染・減容化技術が研究されている。これらの技術

を効果的に利用するためには、現在の土壌中のセシウムの状態に応じた最適な除染方法を選択する必要がある。このため、事故

から現在、将来にかけての土壌中におけるセシウムの存在状態や移行動態を解明することが重要である。そこで本研究では、半
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l...l/l...l/l...l/l...l/l....l/l...l/l...l

透膜を用いた模擬実験により、様 な々無機・有機成分を含む土壌中におけるセシウムの存在状態、および各成分間での移行動態

を検討した。その結果、れき、砂、粘土、有機物といった成分から構成される土壌において、セシウムは粘土鉱物と有機物に多く

吸着されること、また、セシウムは土壌成分にいったん沈着した後、降雨により砂れきから徐 に々粘土に移行・濃縮されることが

実験的に確認された。
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