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1．はじめに
2011年 3 月の福島第一原子力発電所（FDNPP）の事
故により様々な放射性核種が環境中に放出された。同年
8月に公布された放射性物質汚染対処特措法は、事故によ
り放出された放射性核種のうち、放出量が多く半減期の比
較的長いセシウム134（ 134Cs）とセシウム137（ 137Cs）を対
象としている。事故後 8年以上経過し、福島第一原発によ
り近い帰還困難区域等での一部の復興事業に伴う除染や
家屋解体により生じる廃棄物の処理が必要になるが、放
射性Cs 以外の半減期の長い核種の濃度や挙動の把握
も進めてゆく必要がある。例えば、ストロンチウム90（ 90Sr）
は半減期が 28.8年と137Cs（半減期 30.2年）にほぼ等しく、
大気への放出量は放射性Csの 1/100程度 1）、土壌への
沈着量は 137Csの 1/1000程度 2）と見積もられており、放
射性Csに次いで地表への放出・蓄積量の多い核種である。
一方で、放射性Srの大部分を占める90Srは壊変過程でγ線
を放出せず、放射性 Cs の測定に用いられるγ線スペクトロ
メトリーでは測定できないためか、90Srの測定事例は少ない。
廃棄物の焼却・溶融によって生じる残渣（燃えがらであ

る主灰、ばいじんである飛灰など）および排ガス中の放射
性Srに関して、これまでに 90Srの濃度や安定ストロンチウム
（Sr）の溶出率が測定されている。具体的には、環境省

【要 約】 福島県およびその近県の一般廃棄物焼却施設 6施設、除染廃棄物の仮設焼却・溶融施設 3施
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が福島県内の一般廃棄物焼却施設で 2012年 2月に実施
した調査によると、飛灰中濃度が 9.7 Bq/kg（ 89 Srと90 Sr
の和）、主灰中濃度が 13.9 Bq/kg（同、迅速判定法による）
であり、排ガスからは不検出であった3）。国立環境研究所
では、放射性Srの廃棄物焼却における挙動や焼却灰中の
濃度の地域差について考察するため、東日本各地の一般
廃棄物および災害廃棄物焼却・溶融施設の焼却灰に含ま
れる 90Sr濃度について調査した 4, 5）。また、キレート処理
等を施す前の焼却主灰・飛灰を採取して、安定Srの溶出率
（環境庁告示第 13号の方法に準じて測定）を測定した 6, 7）。
また、一般廃棄物の焼却主灰・飛灰および、下水汚泥焼
却灰（125 μm以下に粉砕）に対する安定Srの逐次溶出
試験を実施しており、一般廃棄物の焼却主灰・飛灰では
安定Srのおよそ 15%程度が水溶性画分、40%がイオン交
換態もしくは炭酸塩態、20%が酸化物態、残りの 20-30%
が残留態であり、主灰と飛灰で明確な違いは見られなかっ
た。下水汚泥焼却灰では 15%程度が水溶性画分、40%
が炭酸塩態、残りが残留物態であった 8）。他機関による
研究では、下水汚泥焼却灰からの安定Sr溶出率 9）が報告
されており、粉砕しない灰からの溶出率は低かった。廃棄
物ではないが、短寿命の放射性Csおよび放射性Srを添加
した土壌の加熱試験（常温～800℃まで）では、加熱温度
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の上昇とともに放射性Srの溶出率は増加するという報告 10）

がある。震災以前に実施された調査では、一般廃棄物の
焼却主灰（ボイラー灰等も含む可能性がある）及び飛灰か
らの安定Sr溶出率（環境庁告示第 13号の方法に準じて
測定）11）及び、産廃焼却炉電気集じん機灰からの安定Sr
溶出率が測定されている12）。以上のように、各種廃棄物
等の焼却・溶融残渣における放射性Srの濃度や、安定Sr
の溶出性とおおよその存在形態に関する情報が得られて
いるが、廃棄物に関する既報 4-7）では数値データ等の詳細
は示していなかった。また 90Srの挙動と廃棄物の種類の
関係や、90Srとそれ以外の元素の挙動の類似性や相違点
に関する情報は、 Srの挙動の理解を深めるうえで必要で
あるが、これまで十分に検討がなされていなかった。本報
文では、これまで学会等で個別に報告 4-7）してきた 90Sr濃
度の測定結果や安定Srの溶出率測定の結果について総
括するとともに、同じ灰試料に対して実施した安定Sr、安
定Csおよび主要構成元素の含有量分析と溶出率の測定
の結果を追加して、90Srおよび安定Srとそれ以外の金属
の挙動との比較を行い、炉内における 90Srの挙動や焼却
主灰・飛灰からの溶出挙動の特徴、他の元素との類似性
について考察した結果について報告する。

2．方法
（1）試料
福島県およびその近県の一般廃棄物焼却施設 6施設、
除染廃棄物の仮設焼却・溶融施設 3施設において焼却・
溶融残渣 21試料（焼却主灰 9、焼却飛灰 9、溶融飛灰 3）
を採取した。詳細をTable 1にまとめた。 9施設の炉形式は、
ストーカ式 7、流動床式ガス化溶融 1、シャフト式ガス化溶
融 1であった。採取時期は 2011年 7月～ 2016年 1月で
あった。焼却主灰はおもに空冷式のものであったが、一部
の施設で水冷式のものがあった。焼却飛灰はおもにキレー
ト処理等を行う前の状態で採取した。主灰と飛灰は原則
として同一施設について同一日に採取した。

（2）90Sr濃度の測定
8施設の焼却・溶融の残渣試料 18検体（主灰 8、飛灰 7、
溶融飛灰（流動床式ガス化 2、シャフト式ガス化 1））につい
て、公定法 13）に準拠して 90Sr濃度を測定した。公定法で
はおもに発煙硝酸法を用いた。前処理として、主灰は篩か
けを行って 5 mmより大きな画分を取り除いた。各灰試料
を乳鉢で粉砕し、105℃で 8～12時間乾燥（8時間以上で
重量変動がなくなるまで）したものを分析に用いた。各検体
の 20～80 gにSr担体（安定Sr）を50 mg添加し、王水、
過酸化水素を用いて酸分解した。少量の塩酸と純水を加
えてろ過したろ液に水酸化ナトリウムを加えてpHを10以上
とし、炭酸ナトリウムを加えて加熱し、炭酸塩沈殿を生成させ、

Cs等を除いた。この操作を繰り返した。傾斜法および遠
心分離により回収した炭酸塩沈殿に塩酸（1+1）を加えて
溶解し、シュウ酸を加えた後にアンモニア水（1+1）を加
えてpHを4.0～4.2に調整し、シュウ酸塩沈殿を生成させ、
Fe等を除いた。この操作を繰り返した。シュウ酸塩沈殿
をろ紙（5C）でろ過後、シュウ酸アンモニウム溶液（0.2 w/
v%）で洗浄し、600℃で一晩灰化した。次に、焼却灰は
多量のCaを含むため公定法のルーチンに加えてCa除去
の操作を行った。灰化物を塩酸（1+1）で溶解してろ紙
（5C）でろ過し、ろ液に水酸化ナトリウムを加えてpHを
13.5に調整し、水酸化物沈殿を生成させた。傾斜法及び
遠心分離により上澄みと水酸化物沈殿に分け、沈殿を温水
酸化ナトリウム溶液で洗浄して溶液中にSrを回収し、Ca
等を除いた。その後は公定法に従って、洗浄液を上澄み
と合わせ、炭酸ナトリウムを加えて一晩静置し、炭酸塩沈殿
を生成させた。炭酸塩沈殿をガラスフィルター（1G4）で
ろ過し、硝酸で溶解した。この溶液に発煙硝酸（比重 1.52）
を加え、硝酸塩沈殿を生成させ、ろ紙（5C）でろ過した。
沈殿を発煙硝酸（比重 1.45）で洗浄後、少量の純水で溶
解して乾固させ、これに純水、酢酸（7+13）、酢酸アンモ
ニウム（46 w/v%）、バリウム担体溶液（Ba 10 mg）を加
えて加熱した。これにクロム酸カリウム（30 w/v%）を加え
て加熱し、クロム酸バリウムの沈殿を生成させ、Ra等を除
いた。沈殿をろ紙（5C）でろ過し、沈殿を温酢酸アンモ
ニウム（0.6 w/v%）で洗浄し、洗浄液はろ液と合わせた。
ろ液にアンモニア水、炭酸アンモニウム（飽和）を加えて
加熱し沈殿を生成させた。沈殿をガラスフィルター（1G4）
でろ過し、アンモニア水（1+100）で洗浄した後、沈殿
を少量の塩酸（1+1）で溶解し、純水で洗い込み 20 mL
とした。これに塩化鉄（III）溶液（Fe 5 mg）、塩化アンモ
ニウム、フェノールフタレイン溶液を加え、加熱して二酸化
炭素を除き、溶液が赤色を呈するまでアンモニア水を加
えて水酸化鉄（III）を沈殿させた。沈殿を加熱熟成させた。
ろ紙（5A）で速やかにろ過して水酸化鉄（III）沈殿と共
に 90 Yを除去し（この時の日時を「スカベンジング日時」と
した）、沈殿を温アンモニア水（1+500）で洗浄し、洗浄液
はろ液に合わせた。ろ液を定容し、その一部を分取して
Sr担体の回収率を求めた。定容後のろ液は、スカベンジン
グから2週間以上静置し、90 Srと放射平衡に達した 90 Yを
溶液から水酸化鉄（III）共沈法により沈殿させて測定試料
とし（この時の日時を「ミルキング日時」とした）、測定試料
中の 90Yのβ線を計測して 90Yの計数率 を求め、この値から
90 Sr濃度を算出した。 β線の測定には、低バックグラウンド
α/β線測定装置（LB4200またはS5XLB、CANBERRA
社製）を用いた。 β線の計測時間は 100分程度とした。一
部の試料（F-4とF-5）の分析にはイオン交換法を用いた。

90 Srの量 A90（Bq）は式（1）より算出した。
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Table 1.  Facilities investigated type of waste and ash, and analysis performed

Abbreviations: MSW: municipal solid waste; DW: decontamination waste, mainly composed of soil and vegetation; cooler ash: ash from incinerator flue 
gas cooling system; Disaster waste: combustible materials in tsunami and earthquake debris, house demolition waste and household cleanup waste; BA: 
bottom ash; FA: fly ash; MFA: melted fly ash.  a ‘Vegetation’ includes fallen or trimmed leaves, grass, twigs, etc., collected after the FDNPP accident, which 
had been separated and sequestered due to high radioactivity.  b Wood in the disaster waste came from house demolition and earthquake and tsunami 
debris, and mixed waste comprises other combustible materials, including plastics, clothes, and paper.  c Cement: 10% of the ash, chelate solution: 28% of 
the ash.  d “〇HF” refers to the alkali fusion with hydrofluoric acid treatment, and ‘〇 ’ refers to the alkali fusion without hydrofluoric acid treatment. 

No. Type of furnace Type of waste Type of ash Type of ash 
cooling 

Date of 
sampling 

Content analysis
Date of

leaching test90Sr Inorganic
elements d

A-1

Stoker
MSW + Vegetation a 35%

BA Air cool 2012 /4 /25 〇 〇HF 
A-2 FA Air cool 2012 /4 /25 〇
A-3

MSW
BA Air cool 2011/12 /28 〇 〇HF

A-4 FA Air cool 2011/12 /28 〇 〇

B-1 Shaft-type 
gasification-melting MSW MFA Air cool 2012 /12 /21 〇 〇

C-1 Stoker MSW FA Air cool 2011/7/27 〇 〇
D-1

Stoker DW
BA Air cool 2015/8 /4 〇 〇HF 2016 /10 /31

D-2 FA Air cool 2015/8 /4 〇 〇 2016 /10 /28

E-1 Fluidized-bed 
gasification-melting MSW + Vegetation a 50 %

Solidified- 
MFA

Air cool with 
chelate & cement

solidification c
2013/1/8 〇 〇

E-2 MFA Air cool 2013/1/8 〇 〇
F-1

Stoker

MSW + DW 7% BA Air cool 2013/2 /21 〇 〇HF
F-2

MSW + DW 12%
BA Air cool 2013/2 /20 〇 〇HF

F-3 FA Air cool 2013/2 /20 〇 〇
F-4

MSW + DW 10 %
BA Air cool 2012 /12 /13 〇 〇HF 2016 /10 /27

F-5 FA Air cool 2012 /12 /13 〇 〇 2016 /10 /25
G-1

Stoker MSW + Cooler ash 2 .5%
BA Air cool 2012 /3/15 〇 〇HF 2016 /10 /24

G-2 FA Air cool 2012 /3/15 〇 〇HF 2016 /10 /21
H-1

Stoker Disaster waste b (wood 50 % 
+ mixed waste 50 %)

BA Water cool 2013/11/7 〇 〇HF 2016 /10 /20
H-2 FA Air cool 2013/11/7 〇 〇HF 2016 /10 /18
I-1

Stoker
DW 52% + Disaster waste b

(demolition wood 31% + 
mixed waste 17%)

BA Air cool 2016 /1/14 〇HF 2016 /11/7

I-2 FA Air cool 2016 /1/14 〇 2016 /11/4
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A90 ±∆A90 = (n0 ±∆n0 )× (100 ⁄E)× (1 ⁄60 )×(100 ⁄Y)

	 	 ‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥（1）
ここで、 n0とΔn0はミルキング時における 90 Yの正味の計数
率と標準偏差（cpm）、 Eは 90 Yの計数効率（%）、 Yは
Sr担体の回収率（%）である。 n0はミルキングにより得られ
た測定試料の計数率n1（cpm）から式 （2）より計算した。

  ‥‥‥‥‥‥ （2）

ここで、 t1はミルキング日時から測定開始日時までの時間（h）、
t2はスカベンジング日時からミルキング日時までの時間（h）、
yはイットリウム担体の回収率（水酸化鉄（III）共沈法では
100%）、64.10は 90 Yの半減期（h）である。
Sr担体の回収率Yは式 （3）より計算した。

 	 ‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥（3）

W1は検体に加えた安定Srの量（mg）、W2はスカベンジン
グの際に回収された安定Srの量（mg）、W3は担体Sr添加
前の灰試料の安定Sr含有量（灰中%）、Mは供試料の量
（g）である。W2はスカベンジング処理後のろ液を少量分取

して誘導結合プラズマ発光分光分析法 （ICP-OES）を用い
て測定して求めた。 ICP-OESの測定にはSPS3520UV
（SIIナノテクノロジー製）を使用した。W3は粉砕後の灰試
料から1 gを分取し、硝酸および過酸化水素水を用いて酸
分解した後に希釈して、 ICP-OESにより測定して求めた。

（3）134Cs、137Cs濃度の測定
焼却・溶融の残渣試料 21検体について、134Cs、137Cs
濃度を原則としてγ線スペクトロメトリー14）で測定した。測
定機器はSEIKO EG&G社製の食品・環境放射能測定
装置SEG-EMSを使用し、ゲルマニウム半導体検出器は
ORTEC社製のGEM-20-70、GEM-30-70、GMX-
40-83のいずれかであった。ただし 1試料のみ、日立アロ
カ社製のNaI（Tl）シンチレーション検出器CAN-OSP-
NaIによる測定値を用いた。測定に供した量はTable 2に
示した。

（4）主要無機元素の含有量の測定
全ての試料について、ストロンチウムとセシウムの安定同
位体（Sr、Cs）および、非放射性の無機元素（カリウム（K）、
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Table 2. Radioactive and stable Sr and Cs content in ash

Radioactive decay is corrected to sampling date. 90Sr radioactivity was determined using the ion-exchange column method (F4, F5) or fuming nitric acid 
method (other than F4 and F5). “Amount” denotes the amount used in the analysis. 134Cs and 137Cs radioactivity in facilities D and F - I were the dry 
content calculated from the radioactivity and water content of non-dried samples, and those of the other facilities and all 90Sr values were the raw values 
for dried samples. The values after ± refer to the uncertainty obtained in the β or γ-ray measurements. r-Cs is the sum of 134Cs and 137Cs radioactivity. In 
B-1 and E-2, 134Cs and 137Cs were the averaged values from two ash specimens. The uncertainty was obtained from the uncertainty of each data item 
using error propagation law. 134Cs and 137Cs radioactivity for the A-2 specimen was determined using an NaI(Tl) detector. “Recovery” refers to the 
recovery of stable Sr in the whole procedure of 90Sr content analysis. The water content of specimens in Facilities D and F - I were determined in the r-Cs 
analysis, and those of other samples were identified before the 90Sr analysis. 

No. Type of ash
Water

content

90 Sr content r-Cs content 90Sr/137Cs
Amount Recovery Stable Sr 90Sr Amount 134Cs 137Cs r-Cs

% g % mg/kg Bq/kg g Bq/kg Bq/kg Bq/kg Bq/Bq
A-1 BA 2 .1 70 .2 75 .1 270 3 .81 ±0 .20 101 .5 1242 ±41 1849 ±29 3091 0 .002
A-2 FA - - - - - 250 .1 15450 ±2600 20250 ±1990 35700 -
A-3 BA 0 .6 80 .0 79.7 320 3 .11 ±0 .15 70 .5 1590 ±51 2026 ±47 3616 0 .002
A-4 FA 1 .4 50 .0 75 .3 224 4 .14±0 .24 66 .1 9381 ±174 11572 ±159 20953 0 .0004
B-1 MFA 6 .9 70 .3 76 .3 160 1 .42 ±0 .13 42 .5 , 42 .9 1797±25 3138 ±22 4935 0 .0005
C-1 FA 18 .5 40 .1 77.3 220 6 .80 ±0 .35 102 .0 6311 ±72 7134±40 13445 0 .001
D-1 BA 0 20 .1 72 .2 90 29.05 ±0 .96 72 .9 15513 ±52 62368 ±101 77881 0 .0004
D-2 FA <0 .1 20 .1 79.8 240 53 .94±1 .23 65 .6 19162 ±57 75987±135 95149 0 .0009

E-1 Solidified 
MFA 8 .6 70 .3 84 .7 330 6 .95 ±0 .24 125 .5 3787±73 6833 ±95 10620 0 .0009

E-2 MFA 3 .8 70 .4 80 .7 360 7.74±0 .26 47.7, 49.3 4325 ±60 7450 ±76 11775 0 .001
F-1 BA 0 80 .2 75 .6 300 6 .50 ±0 .23 115 .4 659 ±17 1150 ±23 1809 0 .006
F-2 BA 0 80 .0 76 .2 280 6 .09 ±0 .22 106 .7 927±21 1730 ±29 2657 0 .004
F-3 FA 1 .2 40 .0 76 .5 225 7.75 ±0 .35 56 .4 9910 ±90 18400 ±128 28310 0 .0004
F-4 BA <0 .1 10 .7 91 .9 300 9.2 ±1 .1 104 .0 1480 ±26 2540 ±36 4020 0 .004
F-5 FA 0 .2 10 .9 93 .7 240 11 .0 ±1 .2 100 .1 25000 ±109 44400 ±153 69400 0 .0002
G-1 BA 0 .03 50 .0 82 .5 404 7.23 ±0 .29 95 .4 662 ±26 926 ±32 1588 0 .008
G-2 FA 0 .8 50 .0 80 .9 220 2 .71 ±0 .20 62 .0 6050 ±95 8050 ±118 14100 0 .0003
H-1 BA 31 80 .0 72 .5 145 3 .19 ±0 .16 168 .8 225 ±10 514±16 739 0 .006
H-2 FA 0 .6 40 .0 62 .7 199 3 .49 ±0 .28 84 .5 1140 ±26 2670 ±40 3810 0 .001
I-1 BA <0 .1 - - - - 95 .5 7500 ±83 35100 ±182 42600 -
I-2 FA 1 .4 - - - - 67.1 17100 ±232 79600 ±507 96700 -
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ナトリウム（Na）、カルシウム（Ca）、マグネシウム（Mg）、
ケイ素（Si）、アルミニウム（Al）、鉄（Fe）および重金属）の
含有量をアルカリ溶融法により測定した。ケイ素分が少な
い飛灰（Table 1中で〇と表記があるサンプル）に関しては、
105℃で 8時間以上乾燥した灰試料 0.3 gを白金るつぼ中
でホウ酸リチウム（LiBO2、添川理化学、純度 99.9%）2 
gと混合し、マッフル炉を用いて 900℃・1時間加熱してホ
ウ酸塩に溶解させた後に空冷し、70℃程度に加温した状
態で 5M 硝酸を数mlずつるつぼに添加して固体を硝酸に
溶解した。溶液はビーカーに回収した。硝酸の全使用量は
約 10 mLであった。ビーカー内に茶色の沈殿が生じた場
合は 1M塩酸を添加して沈殿を溶解させた。るつぼの内
容物を全てビーカーに移した後、超純水で 100 mLに定容
したものを検液とした。ケイ素分が多い試料（Table 1中で
〇HFと記載）に関しては、上記の操作の前処理として、
主灰に関しては篩による分級を行って5 mmより大きい画分
を除き、105℃で 8時間以上乾燥し、乳鉢で粉砕し、次い
で主灰・飛灰とも、試料 0.6 gを白金るつぼ中に分取し、超
純水を加えて加湿し、硝酸（61%）とフッ化水素酸（50%）
各 2 mLを添加し、ホットプレート上で 140℃までゆっくり昇

温して蒸発乾固する操作を行った。得られた固体全量に
対して上記のアルカリ溶融の操作を行い、検液 100 mLを
得た。 検液中の金属元素の濃度は、 ICP発光分析法
（ICP-OES、720、Agilent社製、Csと重金属以外で使用）
またはICP質量分析法（ICP-MS、7500cx、Agilent社製、
Csと重金属に使用）により定量した。検液の濃度とアルカ
リ溶融に供したサンプル量から、灰における各元素の含有
量を算出した。各灰試料に対して、原則として3回のアル
カリ溶融の操作とICP分析による定量を実施した。

（5）溶出試験
5施設の焼却主灰・飛灰（全 10検体）について、環境庁
告示第13号の方法に準拠して溶出試験を行った。試料を
105℃で8～12時間乾燥した後、飛灰は有姿、主灰は粉砕・
篩分けにより0.5～ 5 mmに調整したものを供試料とした。
灰試料 10 gに対し溶媒（超純水）を液固比が 10となるよう
に容器に封入後、6 時間 200 rpmで水平振とうして溶出し
た。溶出後に遠心分離（遠心加速度 3000 Gで 20分間）
し、孔径 1 μm のメンブレンフィルターを用いてろ過を行い、
溶出液を得た。ろ過直後に溶出液を分取してpHと電気
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伝導度（EC）をEutech社のCyberscan PC6000を用いて
測定した。溶出試験は各灰について3回以上実施し、それ
ぞれについて溶出率を式 （4）から算出した。

 	 ‥‥‥‥（4）

灰試料中の 90Sr濃度は低く、溶出液中の 90Sr濃度の測
定は困難と考えられたため、溶出試験では安定Srの濃度
を測定して溶出率を求めた。また安定Srの他、放射性セ
シウム（ 137Cs、134Cs）とセシウムの安定同位体（Cs）、K、
Na、Ca、Mg、Si、Al、Fe、重金属等についても同様に、
溶出液中の濃度を測定して溶出率を求めた。 134Cs、137Cs
濃度は、灰試料（溶出試験用）、溶出液ともγ線スペクトロメ
トリー14）で測定した。ゲルマニウム半導体検出器は、灰試
料はGWL450-15-5（ORTEC社製）、液体試料はGEM-
65、GWL450-15-5、GMX-60、 LO-AX（ORTEC社
製）、GC2518（Canberra社製）のいずれかであった。非
放射性の元素は、 ICP-OES法（Csと重金属を除く元素）、
ICP-MS法（Csと重金属）を用いて定量した。溶出試験
は 2016年 10月18日～11月7日にかけて実施した。液温
は約 20℃であった。溶出液は、元素分析用の供試料には
硝酸（61%）を検液に対して 1 vol%相当添加し、放射能
測定用の供試料とともに冷蔵保管した。灰試料は、採取
から溶出試験までの間は室温に保たれた屋内で密封して
保管した。

3．結果と考察
（1）放射性ストロンチウムの濃度
焼却残渣試料の放射性ストロンチウム濃度（採取日時に
減衰補正した値）の測定結果を放射性セシウム濃度のγ線
スペクトロメトリーによる測定結果とともにTable 2に示す。
90 Sr濃度は1.42～53.94 Bq/kg、137Cs濃度は514～79600 
Bq/kg（いずれも試料採取日に減衰補正した値）4, 5）であっ
た。 90Srと137Csの濃度比（ 90Sr/137Cs）は 10-2～10-4であっ
た。これは東日本の土壌における濃度比の 10-3～10-4に
近い値であるため、両核種の土壌沈着量の違いを反映した
ものと考えられる。なお、濃度比 90Sr/137Csは特に主灰で
137Cs濃度が低いときに大きくなる傾向がみられた。焼却灰
中の安定Sr濃度は、90 Sr分析の際の測定値は90～404 
mg/kg、後にアルカリ溶融法で測定した値（Appendix 1
に記載）は 168～ 448 mg/kgであり、既報 15-17）の一般廃
棄物の焼却灰中の安定Sr濃度と同程度であった。アルカ
リ溶融法による安定Cs濃度（Appendix 1）は 0.84～5.22 
mg/kgであった。 90Srと137Csの比放射能がそれぞれ 5.10
×1012 Bq/g、3.21×1012 Bq/g であることから18）、焼却灰
中の安定Sr濃度に対する 90 Sr重量濃度の比はおよそ
10-11、安定Cs濃度に対する 137Cs重量濃度の比はおよそ

10 -6と求められた。
なお、焼却灰における金属含有量の測定値は、分析の
誤差の他に、灰の不均一性による変動を含むことが考えら
れる。 90 Sr濃度は各検体につき1回しか測定していないた
め灰の不均一性の情報は得られないが、放射性セシウムに
関しては、同一施設の灰について溶出試験の際に再測定
した値（Table 3に記載）があり、137Cs濃度の差（1回目と
2回目の値の差をそれらの平均値で割った値）は最大 24%、
平均 12%であったため、放射性セシウム濃度はおよそ1～2割
の不均一性による変動幅を含むと考えられる。同様に、安
定Sr含有量は、酸分解法による値とアルカリ溶融法による
値（Appendix 1）の差が最大 60%、平均 16%、主灰に
限ると平均 28%であったため、灰の不均一性または分析
法の違いにより1～3割の変動幅を含むと算出された。なお、
灰を乾燥・粉砕した後に複数回に分けてそれぞれアルカリ
溶融を実施した結果（Appendix 1）では、安定Sr含有量
と安定Cs含有量の相対標準偏差（標本標準偏差を平均値
で割った値）は平均してそれぞれ 3%、6%であったため、
灰の粉砕後は分析ごとのばらつきは少ないものと考えられる。

（2）飛灰濃度と主灰濃度
既往研究 8, 19-21）より一般廃棄物の焼却では放射性Csは
飛灰に濃縮されることが知られている。一般に、元素の飛
灰への移行経路には、炉内でガス態化合物となって揮発し、
排ガス冷却過程で凝縮・固化するものと、炉底灰の一部が
混入する経路が考えられるが、一般廃棄物中の 137Csの場
合は、燃焼の際にCsの多くがガス態の化合物を生成する
ため飛灰移行率が高いと考えられている。 90Srと137Csの
飛灰への濃縮傾向について比較するために、 Fig. 1に同
日同施設から採取した主灰・飛灰について、90Srおよび
137Csの飛灰中濃度と主灰中濃度の比を示す。 137Csの飛
灰/主灰濃度比は 1～17であり、特に一般廃棄物や災害
廃棄物の焼却において飛灰への濃縮傾向が顕著であった
が、90Srの濃度比は 0.3～2であり、137Csと比べて飛灰へ
の濃縮が少なく、また施設や廃棄物の種類による違いも明
確でなかった。飛灰への濃縮が少ないことから、90Srは廃
棄物の焼却においてガス態にはなりにくいと推察された。な
お、 Fig. 1中には安定同位体の濃度比も示しているが、
安定Srと90Srでは飛灰/主灰濃度比はほぼ同じであったが、
いくつかの施設では、安定Csと137Csでは安定Csのほうが
濃度比が小さく飛灰への濃縮が少ない傾向がみられた。
この原因は明らかではないが、安定Csと137Csでは物理化
学的性質はほぼ同じと考えられるため、測定方法に起因す
る差、すなわち放射性Cs濃度は非破壊測定であるものの、
安定Cs濃度はアルカリ溶融法で測定したため溶融時の揮
散によって実際より低い値となった可能性や、試料の不均
一性による誤差の可能性が考えられるが、廃棄物中の安



©Journal of the Society for 

Remediation of Radioactive 

Contamination in the Environment

Fig. 1. Ratio of the concentration in the FAs and BAs of stable and radioactive Sr and Cs
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Table 3.  Leachability of stable Sr and stable and radioactive Cs from selected ash samples

Decay of radioactivity is corrected to sampling date. Content of 137Cs in the ash samples was obtained from a single measurement, and the values after ± 
refer to the uncertainty obtained in each γ-ray measurement. Concentration of 137Cs in the leachates is the arithmetic mean value from 1-3 measurements, 
and the uncertainties were evaluated from the uncertainties of raw data using Gauss’s error propagation law. Values in brackets refer to corrected sample 
standard deviations. In the D-1 leachate, the measured two 137Cs values were both below the detection limit; and for H-1, only 1 of 3 measurements 
exceeded the detection limit. Content of non-radioactive species in the F-5 and I-2 ash was obtained from single measurements, and the others were the 
mean values of 3 measurements. The concentrations and leachabilities of non-radioactive elements are listed in Tables S1 and S2. All analysis and leaching 
tests were performed using dried ash specimens.

No. Type
of ash

pH EC
Content in ash Concentration in the leachate Leachability

Sr Cs 137 Cs Sr Cs 137 Cs Sr Cs 137 Cs
(-) mS/cm mg/kg mg/kg amount (g) Bq/kg mg/kg mg/kg amount (g) Bq/kg % % %

D-1 BA 9.13 0.069 168 4.8 12.7 50078 ± 157 0.038 <0.0002 14.64 , 14.17 <2.34 0.22 <0.04 <0.05

D-2 FA 11.1 8.6 294 4.1 24.2 80091 ± 175 5.5 0.0018 14.34 , 14.83, 
14.29

38 ± 3
(5) 19 0.43 0.48

F-4 BA 11.1 2.8 290 1.4 54.5 2409 ± 23 0.35 0.0013 14.43, 14.31 7.4 ± 1.5
(1) 1.2 0.90 3.1

F-5 FA 10.7 43 243 3.5 27.5 35017 ± 104 2.9 0.27 20.03, 20.54 , 
19.87

1924 ± 10
(42) 12 77 55

G-1 BA 11.1 4.9 448 <0.18 37.6 1129 ± 5 0.86 0.0014 24.68 , 25.44 , 
25.37

4.7 ± 0.5
(1) 1.9 — 4.2

G-2 FA 12.0 52 204 2.2 30.7 8306 ± 55 7.4 0.13 25.88 , 25.74 ,
26.43

338 ± 5
(44) 36 58 41

H-1 BA 11.1 1.6 243 1.5 78. 8 461 ± 8 0.50 0.0023 42.36 (42.77) 1.7 ± 0.4 2.1 1.5 3.7

H-2 FA 12.4 34 234 5.2 44.7 2729 ± 22 7.0 0.39 36.45, 35.15,
36.9

203 ± 4
(4) 30 76 74

I-1 BA 10.3 0.32 227 3.6 57.1 44097 ± 148 0.072 <0.0002 15.11, 15.04 ,
15.46

2.2 ± 0.4
(1) 0.32 <0.06 0.050

I-2 FA 11.2 24 290 3.2 53.6 84356 ± 102 6.9 0.15 15.00 , 14.76 ,
14.79

2466 ± 18
(47) 24 48 29
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定Csと137 Csの形態に何らかの違いがあって、挙動が実
際に異なっていた可能性も否定できない。一方、 Srにお
いて同位体による違いが見られなかったことに関しては、
安定Srと90 Srは両方とも試料を酸分解して溶液中の量を
定量するため測定法に大きな違いがなかったことや、粉砕
後の灰を分取して分析したため試料の不均一性の影響が
小さかったためと考えられる。

（3）焼却主灰・飛灰からの溶出率
各種廃棄物の焼却主灰・飛灰からの安定Sr、安定Csお

よび放射性Csの溶出率をTable 3及びFig. 2に示す。安

定Srの溶出率は飛灰で 12～36%、主灰で 0.22～2.1%
と飛灰で高い傾向があり、既往の一般廃棄物の焼却主灰・
飛灰 11）や産業廃棄物の焼却飛灰（電気集じん機灰）から
の溶出傾向 12）と類似していた。安定および放射性Csの
溶出率も飛灰で高く、既往の一般廃棄物の焼却主灰・飛
灰 8）からの溶出率と同様であった。なお飛灰からの溶出率
は、Cs（安定、放射性とも）では除染廃棄物が最も小さく、
一般廃棄物や災害廃棄物が混合すると溶出率が高い傾向
がみられたが、 Srの場合は除染廃棄物専焼の飛灰（試料
D-2）でも19%の溶出率があるなど、明確な傾向はみられ
なかった。一方、主灰からのSr溶出率は、除染廃棄物を
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Fig. 2. Leachability of Sr and Cs from ash samples
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Fig. 3. Ratios of FA/BA concentrations of alkali metals compared to 90Sr and 137Cs
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Fig. 4. Ratios of FA/BA concentrations of alkaline earth metals, Al and Fe compared to 90Sr and 137Cs
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50%以上混焼した灰（D-1、 I-1）で溶出率が低かった。
除染廃棄物を混焼した主灰（D-1、 I-1）は、 pHがそれ
ぞれ約 9、10と比較的低く、電気伝導度（EC）も低い値
であり、溶出する成分が少ない様子が伺えた。それ以外
の主灰および飛灰の溶出液のpHは 11～12であり、特に
飛灰溶出液は高アルカリ性であった。 137Csと安定Csの溶
出率は、一部の飛灰で安定Csの方が 137Csよりも溶出率
が高い傾向がみられたが、概ね同じであり、既報8）では放
射性Csと安定Csで溶出率に差は無かったため、今回み
られた差は分析方法の違いによるものと考えられる。得ら

れた安定Srの溶出率と焼却灰中の 90Sr放射能濃度から溶
出液の 90Sr放射能濃度を見積もったところ、飛灰では 0.1
～1.0 Bq/L、主灰では 0.007～0.01 Bq/L（液固比L/
S=10の場合）と試算された。

（4）他の金属元素との飛灰への濃縮傾向の相関について
Fig. 3、 Fig. 4に非放射性の無機元素の飛灰中と主灰
中の含有量（濃度と同義）の比（以後、飛灰/主灰濃度比
と記す）を 90Srまたは 137Csの飛灰/主灰濃度比に対して
プロットしたものを示す。無機元素の含有量の分析結果と
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Fig. 5. Leachability of alkali metals compared to Sr and 137Cs

Fig. 6. Leachability of alkaline earth metals, Al, and Fe against Sr and 137Cs
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飛灰/主灰濃度比の値はAppendix 1とAppendix 2に
示す。またAppendix 2には 90Sr、137Csと非放射性元素
の濃度比の相関係数も示した。 Figs. 3 & 4および
Appendix 2より、90Srの飛灰/主灰濃度比は同じアルカリ
土類金属である安定Sr、Mg、 BaおよびFe、Alと正の
相関があり（鉄以外は相関係数 > 0.8）、アルカリ金属とは
相関が見られないが（Na、Kとの相関係数の絶対値 < 
0.1）、137Csの濃度比はKおよびNaと相関がみられるため、
一般廃棄物の灰15）と同様に、炉内で揮発しやすい元素で
あるアルカリ金属同士、揮発しにくい元素であるそれ以外
の金属同士の間に相関があると考えられる。なお 90Srと
Caの濃度比にも相関がみられるが、飛灰中のCaには酸性
ガス中和のための消石灰吹き込み分も含まれるため、炉内
の挙動が同じかどうか今回のデータのみから判断するのは
難しい。なお今回の解析では、特定の廃棄物で傾向が異
なるなどの違いはみられなかった。

（5）他の金属元素との溶出率の相関について
Fig. 5、Fig. 6に非放射性の無機元素の溶出率を安定Sr

または 137Csの溶出率に対してプロットしたものを示す。溶出液
の分析結果と溶出率の値はAppendix 3、Appendix 4に、
安定Srまたは 137 Csとその他の元素の溶出率の相関係数
をAppendix 4に示す。 Srの溶出率はMg以外のアルカリ
土類金属元素の溶出率と強い相関があり（相関係数 > 
0.9）、アルカリ金属とは除染廃棄物専焼（D-2）の場合を
除くと正の相関がみられた。 137 Csの溶出率はアルカリ金
属元素の溶出率と強い相関がみられた（相関係数 > 0.86）。
両者ともAl、 Feとの顕著な相関はみられなかった（相関係
数の絶対値 < 0.5）ため、 Srはアルミノシリケートや鉄化合
物とともに溶出するわけではなく、溶出性が比較的高い何
らかの化合物として溶出していると考えられる。

5．まとめ
福島県とその近県における廃棄物処理施設の灰を採取し、

90 Srの含有量と安定Srの溶出特性について化学分析およ
び溶出試験を用いて調査した。焼却残渣中の 90Sr濃度は
1.4～54 Bq/kgであり、90Srと137Csの濃度比（Bq/Bq）
は 2×10-4～8×10-3であり、土壌と同様に 90Srは 137Csの
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1/100～1/10000であった。濃度比は特に主灰で大きい
傾向がみられた。 90Srと安定Srの重量濃度比は約10-11で
あり、90Srの安定Srに対する割合は極めて低いと考えられ
る。飛灰への濃縮割合を示す飛灰濃度/主灰濃度の比は、
90Srでは 0.3～2であり、137Csと比べて飛灰への濃縮が少
ないことが分かった。施設や廃棄物の種類による違いは明
確ではなかった。環告 13号試験による溶出率の測定では、
安定Srは主灰からは最大 2%、飛灰からは最大 36%溶出
するという結果が得られた。 137Csと比べて溶出率は低い
傾向にあるが、Al、 Fe等と比べると飛灰からの溶出率が
高いことが明らかになった。

90Srおよび安定Srと他の元素の挙動の関係を調べた結
果、90Sr、安定Srとも飛灰―主灰間の分配挙動は同じア
ルカリ金属であるMg、 Baや、炉内でガス態化合物を作
らないAl、 Feと正の相関があり、アルカリ金属とは異なる
ことが示された。溶出率に関しては、安定Srは他のアル
カリ土類金属、アルカリ金属と正の相関がみられた。安定
Srと90Srが同様の溶出率を持つとすると、特にアルカリ土
類金属の溶出率が高い条件では 90 Srの溶出率も高くなる
可能性が高いことが示された。
実際の廃棄物処理においては、焼却灰から放射性Csを
分離する目的で水洗浄や加熱揮散等の技術が適用される
場合があるが、 Srの溶出率はCsより低く、またSrは飛灰
に濃縮されにくい傾向にあるため、これらの技術によりSrは
分離されにくいことに注意する必要がある。中間貯蔵施設
において飛灰洗浄が検討されている22）が、飛灰の水洗浄
を行う場合はSrの一部は洗浄液へ溶出すると予想される
ため、洗浄液の処理には注意する必要があり、特に飛灰中
のSr濃度が高い場合には、洗浄用の設備と洗浄液の管理・
保管における対策の必要性も検討する必要がある。また、
今回の測定より得られた安定Srの溶出率と灰試料中の
90Sr濃度から溶出液中の 90Sr濃度を試算すると、主灰の
溶出液では 0.007～ 0.01 Bq/L、飛灰の溶出液中は 0.1
～1.0 Bq/L（液固比L/S=10の場合）と推定された。飛
灰の埋立を想定すると、 L/Sが小さくなる埋立初期の浸出
液では 90Sr濃度はさらに高くなることが予想され、またキレー
ト等の薬剤による処理を行う場合や、浸出液のpHに変化
があった場合は 90Srの濃度が変化する可能性も考えられる。
放射性Csと違って 90 Srの焼却残渣からの溶出濃度には明
確な基準がないが、飛灰溶出液は、90Sr濃度が一桁高く
なると、例えば実用原子力施設における放出口における排
水基準である告示濃度限度 30 Bq/L23-25）を目安にすると、
それに近づくことから、埋立処分等を実施する場合におい
ても濃度の高い飛灰の管理には注意が必要である。
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● Summary ● Radioactively-contaminated waste incineration residues were collected from 6 municipal solid waste 
incineration plants and 3 disaster waste incineration plants in Fukushima Prefecture and nearby from July 2011 to January 
2016 to examine the concentration of 90Sr and the leachability of stable strontium from the residues. The wastes examined 
included municipal solid waste, disaster waste generated from the earthquake and tsunami that struck in March 2011, and 
decontamination waste consisting of soil and vegetation removed from radioactively-contaminated areas of northeastern Japan. 
The concentrations and leachabilities of radiocesium, stable strontium, and non-radioactive major-constituent elements were 
also determined for selected residues. The concentration ratios of 90Sr to 137Cs (90Sr/137Cs, Bq/Bq) were approximately 0.01 
to 0.0001, close to the ratios in soil in contaminated areas. Unlike 137Cs and 134Cs, 90Sr was not markedly concentrated in fly 
ash. Leachabilities of stable (i.e., non-radioactive) Sr from bottom ash was below 2.1%, whereas that from fly ash reached 
36%. The leachability of stable Sr was correlated with those of other alkaline earth metals, suggesting that leachability of 
Sr can be high if the leachability of other alkaline earth metals from the same ash sample are high.
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