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研究成果の概要（和文）：埋立地を模擬した焼却灰充填カラム試験を行い，土質試験法，浸出水
の水質分析および X線 CT 法によって，焼却灰層における孔隙構造およびその変化を定量的に明
らかにするとともに，X線 CT 画像を用いた孔隙の立体構造を考慮した水分移動数値シミュレー
ションを可能にした。また，埋立地における炭酸化反応に伴う重金属の長期挙動や，重金属の
挙動におよぼす重金属の化合形態と pH の影響について検討し，重金属の長期挙動を予測する上
で有用な知見が得られた。 
 
研究成果の概要（英文）：Column experiments simulating a solid waste landfill were carried 
out. The pore structure and its change of solid waste layer were quantitatively clarified 
by using soil test, leachate quality analysis and X-ray CT, and the numerical simulation 
of water transport in a landfill was enabled, which considered pore structure data derived 
from X-ray CT images. The long-term behavior of heavy metals in carbonation reaction in 
a landfill and the influence of the chemical combination form of heavy metals and pH on 
heavy metal behavior were examined, and valuable information for predicting the long-term 
behavior of heavy metal was acquired. 
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１．研究開始当初の背景 

一般廃棄物処理の主体は焼却処理であり，
総排出量 5,059 トンの 77.5%（2003）が焼却
されている。不燃性廃棄物は焼却されないた
め，可燃性廃棄物の全量焼却を意味する。焼
却残渣の有効利用は不十分で，埋立廃棄物の

50%以上が焼却残渣に占有されている。埋立
地は埋立完了後も，廃止基準に達するまで施
設の維持管理や環境モニタリングが求めら
れ，跡地利用のため形質変更を行うにも，定
められた基準に従う必要がある。埋立地の供
用期間（10～15 年）に比べて完了後の維持管
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理期間は長くなり，地方自治体の財政を圧迫
している。これらを背景に，埋立処分された
焼却残渣の 50～100年後の性状を把握するこ
とは，廃棄物処理事業上のみならず，埋立地
周辺環境への影響を予測する上で重要であ
る。 
 
２．研究の目的 

本研究は，埋立地における焼却残渣の長期
的な性状の変化を科学的に明らかにするこ
とにより，埋立地の環境影響評価に寄与する
ことを目的とする。埋立焼却残渣の安定化，
すなわち「物理・化学的風化」および「地球
科学的風化」に焦点をあてた研究を行い，焼
却残渣の風化過程の解明と重金属の長期挙
動の解明を行った。 
 
３．研究の方法 
(1) 埋立地における長期的な風化現象を予
測する上で、風化現象を決定する水分・ガス
の移動経路である焼却残渣層の孔隙構造お
よびその変化を明らかにする必要がある。廃
棄物埋立地では雨水浸透の偏り，いわゆる水
みちが存在し，雨水が浸透しにくい場所では，
埋立廃棄物の安定化が良好に進行しないと
考えられている。このような場合，埋立地の
廃止基準の一指標項目である浸出水水質が
たとえ廃止基準に達したとしても，埋立廃棄
物の安定化は，局所的には大きく遅れている
場所が存在することが懸念される。不均一な
雨水浸透の要因の一つとして，可溶成分の溶
出や炭酸塩等の析出による埋立廃棄物層中
の孔隙構造の物理的構造変化が考えられる
が，その現象解明は十分になされていない。
そこで，焼却残渣層の水分移動現象および孔
隙構造変化を明らかにすることを目的に，焼
却灰充填カラムを用いた水分飽和状態およ
び水分不飽和状態での通水試験を行った。浸
出水の水質分析，通水前後におけるカラム断
面の X 線 CT 画像解析，および焼却灰層内の
水分移動数値シミュレーションを行い，通水
条件や孔隙の空間分布と孔隙構造変化の関
連性について検討した。通水試験に用いたカ
ラムを図-1に示す。カラム上部から純水を供
給し，水分不飽和状態または水分飽和状態の
下降流による通水を行った。通水条件は表-1
の通りとし，総通水量が固液比（L/S）30 ま
で通水を継続した。各カラムの浸出水は所定
の時間間隔で採水し，蒸発残留物量（ER）を
測定した。通水後は，焼却灰層を通水前と同
様の絶乾状態とするため，カラム内の水分を
自然排水させた後，105 ℃の恒温機の中に入
れて焼却灰層を乾燥させた。通水の前後にお
いて，カラムの水平断面の X 線 CT 画像を撮
影した。X線 CT 画像の画素には物質の X線吸
収係数から決まる CT 値が与えられ，CT 値は
密度と比例関係にあることから，X線 CT 画像 
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図-1 通水試験用カラムの模式図 

 

表-1 通水条件 

カラム名 No.1 No.2 No.3 No.4 No.5 No.6

水分飽和度

断面平均流速
(cm/h)

1 2 4 14 110 540

総通水量
 L/S(-)

水分不飽和状態 水分飽和状態

30
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図-2 トレーサ試験装置模式図 

 
は被検体内部の密度分布を表す。 
 
(2) 焼却残渣層の孔隙構造および可溶性成
分の溶出に伴う孔隙構造の変化を把握する
ことを目的に，焼却灰充填カラムを用いたト
レーサ試験を行った。トレーサ試験装置の模
式図を図-2に示す。実験試料は，都市ごみ清
掃工場から排出された焼却灰を用い，8mm ふ
るいを通過した試料を充填した。充填密度は
埋立地を模擬して 1.2t/m3 とした。カラムへ
の通水は水分飽和状態で行い，流量を約 50，
110，320ml/h に設定し，それぞれ定量ポンプ
を用いて上向流で通水させた。経時的に浸出
水をサンプリングし，浸出水の電気伝導度
（EC）を測定した。EC がほぼゼロに近くなっ
たら，トレーサである NaCl 溶液（5000mg/l）
に切り替えて通水した。サンプリングした浸
出水について，pH，EC，蒸発残留物，Cl，Ca，
K，Na 等を測定し，それらの経時変化を把握



した。また，通水前後の焼却灰粒子の真密度
を測定し，カラム内の空隙率を算出した。 
 
(3) 埋立処分された都市ごみ焼却残渣は，自
然環境下における風化過程で様々な物理化
学的反応が起こる。特に水和反応や炭酸化反
応が生じており，その影響で焼却灰中の重金
属の溶出特性も変化する。そこで，都市ごみ
焼却灰の埋立地における長期的な風化過程
を実験的に再現し，焼却灰中の重金属の長期
的な溶出特性の変化を明らかにすることを
目的に，焼却灰の炭酸化促進実験を行い，炭
酸化に伴う鉱物組成変化の状況を把握する
とともに，炭酸化後の焼却灰について，酸性，
アルカリ性領域での重金属の存在形態，溶出
特性を明らかにした。さらに，Pb の溶出濃度
に大きく影響を与える炭酸カルシウム
(calcite)含有量の変化に着目し，calcite の
量的変化をもたらした要因について検討し
た。炭酸化促進実験に用いた攪拌通気装置を
図-3 に示す。炭酸化促進試験では，粉砕した
乾灰と水を 1：20 の割合で混合した試料を，
加熱式スターラーで攪拌(35℃，280 回/min)
し，攪拌開始後 1，3，6，12，24，48 時間経
過後に試料(通気前試料)を採取した。その後，
引き続き攪拌を継続しつつ，CO2（5ml/min）
を通気させ，通気開始後 1，3，6，12，24，
72，168 時間および 30，60 日経過時にそれぞ
れ 40ml の試料（通気試料）を採取した。他
方，CO2を通気せず，攪拌のみを行った実験を
行い，試料を採取した（無通気試料）。炭酸
化に伴う重金属の溶出濃度変化を把握する
ために，通気前試料，無通気試料および通気
試料の溶出ろ液中の金属濃度を分析した。 
 
(4) 廃棄物の焼却や溶融により発生する飛
灰中には，有害性重金属が高濃度に含有され
ているため，中間処理において不溶化処理が
施されるが，重金属が基準値以上の濃度で溶
出したという事例が報告されている。重金属
の溶出挙動は，重金属の化合形態と pH に相
互的かつ密接に関与しているため，両者の影
響を同時に把握することは，重金属の溶出挙
動の理解に不可欠である。焼却残渣中の重金
属の長期的な形態変化および溶出挙動を明
らかにすることを目的に，pH 依存性試験と逐
次抽出法を併用することで，重金属の溶出挙
動に及ぼす重金属の化合形態と pH の影響に
ついて検討した。清掃工場のバグフィルタで
捕集され，飛灰の不溶化処理施設においてキ
レート処理された飛灰（処理灰）とキレート
処理される前の飛灰（原灰）の 2種類の飛灰
を試料とし，pH 依存性試験を行った。また溶
出濃度が高く実環境でも溶出が懸念される
Pb に関しては，pH 依存性試験の結果を用い
た地球化学的平衡計算(Leach XS)により，固
相における化合形態を解析した。また，図-4 
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図-3 炭酸化促進試験装置 
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図-4 逐次抽出法のフローチャート 

 
に示す Tessierらが提案した逐次抽出法の変
法に準拠し，原灰および pH 依存性試験にお
けるろ過残渣を試料として，Pb の水溶態，酢
酸アンモニウム抽出態，炭酸塩態，酸化物態，
有機物/硫化物態，残留物態を求めた。 
 
４．研究成果 
(1) 焼却残渣層の水分移動現象および孔隙
構造変化を明らかにすることを目的に，焼却
灰充填カラムを用いた通水試験を行った。通
水試験における浸出水の分析結果から，水分
不飽和状態では断面平均流速が大きいほど，
水分飽和状態では流入速度が小さいほど可
溶成分の溶出量が多いことが示された。何れ
の通水条件においても，可溶成分の溶出に伴
う焼却灰層の孔隙率増加は 4 %程度であるこ
とが示された。図-5 に X 線 CT 画像解析結果
の一例を示す。画像の目視および CT 値の画
像内分布から，焼却灰層内の孔隙の形態は
様々であり，孔隙の空間分布が不均一である
ことを定量的に示した。通水前後での差画像
の作成により，断面内で密度が低下した箇所
が多く見られる一方で，密度が増加した箇所
も見られた。可溶成分の溶解により密度が低
下した箇所に加えて，粒子の移動により密度
が増減した箇所も存在していた。焼却灰層内
の水分移動をシミュレートするために，CT 画
像を用いてカラム内の焼却灰層の孔隙空間
分布情報を与え，毛管束モデルを用いた水分
移動モデルを構築した。図-6 のように，数値
シミュレーションによって，焼却灰層内の流
量の空間的な偏りが定量的に示された。また，
通水前後では孔隙の空間分布が変化したに 
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図-5 X 線 CT 画像および差画像 

 

も関わらず，焼却灰層内における流量分布の
変化は極めて小さいことが数値シミュレー
ションによって示された。 
 
(2) 焼却残渣層の孔隙構造および可溶性成
分の溶出に伴う孔隙構造の変化を把握する
ことを目的に，焼却灰充填カラムを用いたト
レーサ試験を行った。浸出水の Cl 濃度の変
化を図-7 に示す。縦軸は初期濃度 C0に対する
実測濃度 Cの比 C/C0を示している。流出した
Cl 濃度が，本来通水した濃度よりも若干大き
い値を示しているのは，カラム内へ純水を通
水後も，Cl が微量に残っていたためと考えら
れる。Cl 濃度の上昇は，流量によって異なっ
た。流量が多いほど溶出を促進すると考えら
れるが、一方で浸透水の滞留時間が短いと流
量が多くても十分な溶出が生じないと考え
られる。流量 110ml の場合は，焼却灰層から
の溶出を促すのに最も適した条件であった
ため，Cl 濃度が最も高かったと考えられる。
また，流量の違いにより全溶出量は異なり，
溶出量が多いほど通水前後における空隙率
の変化が大きくなっていた。溶出量と空隙率
の変化には相関性が認められ，焼却灰粒子の
可溶性成分の溶出が多いほど，空隙構造の変
化も大きくなることが示された。 
 
(3) 焼却灰中の重金属の長期的な溶出特性
の変化を明らかにすることを目的に，焼却灰
の炭酸化促進試験を行った。図-8 に炭酸化試
験における pHおよび Pbの溶出濃度の経時変
化を示す。二酸化炭素の通気開始とともに pH
は 7まで低下し，Ca，Pb および Zn の溶出濃 
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図-6 通水前 CT 値と流量の関係 
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図-8 炭酸化試験における pH および 
Pb 溶出濃度の経時変化 

 
度は急激に減少したが，その後溶出濃度は緩
やかに増加していった。炭酸化により重金属
の溶出が抑制されるが，長期的にみると重金
属が再溶出する可能性があることが示され
た。Pb の溶出濃度の低下は，難溶化合物であ
るPbCO3の生成やcalciteの生成によるPbの
吸着や共沈によると推察され，Pb の溶出濃度
の緩やかな増加は calciteの可溶化反応が生
じたことによると推察された。calcite 含有
量と Pb の溶出濃度の関係を実験で調べたと
ころ，一方が増加すれば他方が減少するとい
う傾向が見られ，calcite 含有量の変化は Pb
の溶出濃度に影響を与えることが明らかに
なった。炭酸化前後での重金属の化合形態を
地球化学的平衡計算（LeachXS）により推定 
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図-9 通気前後試料中の Pb の化合形態 

 
した結果を図-9 に示す。pH7 に注目すると，
CaについてはCalciteが通気後に増加してい
ること，Pb については cerusite（PbCO3）と
FeOxide（Pb を吸着する鉄の化合物）の形態
で存在し，通気後では FeOxide が増加してい
ることが明らかになった。 
 
(4) 飛灰からの重金属の溶出挙動を明らか
にするために，pH と重金属の化合形態に着目
し，pH 依存性試験，地球化学的平衡計算
（LeachXS）による化合形態の推定，逐次抽
出法等の手法を用いた実験を行った。
LeachXS による固相中の化合形態の推定では，
見かけ上複数の鉱物が存在し，それらの鉱物
の溶解度支配によりよく表現できた。しかし，
逐次抽出法を用いた残渣（固相）中の重金属
の化合形態の把握により，LeachXS での推定
結果が異なることを実験的に示した。これに
より，アモルファスを含む複雑な鉱物群から
なる焼却飛灰からの重金属の溶出挙動を，複
数の溶解度支配により表現することは困難
であることが示された。図-10 に原灰の各化
合形態の抽出量と残渣試料の各化合形態の
抽出量の変化を示す。混合系全体での Gibbs
エネルギーの総和が有利な方向に反応は進
行すると考え，表-2 に示す Gibbs エネルギー
変化を考慮した。重金属の溶出は，一般に溶
解しやすい水溶態，酢酸アンモニウム態およ
び炭酸塩態から溶出すると考えられている。
しかし，混合系全体のエネルギーが有利にな
るならば，形態変化によって生み出されたエ
ネルギーを使って，酸化物態，有機物態およ
び残留物態などの溶解しにくい化合形態か
でも Pb が溶出することが示された。本研究
で明らかとなった飛灰からの Pb の溶出メカ
ニズムを基に考えると，飛灰中に豊富に存在
する Ca成分の影響により Pbのキレート結合
が破壊され，さらに飛灰中に多量に存在する
塩化物イオンと錯体を形成して溶解するこ
とで，Pb が再溶出する可能性が示された。 
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図-10 Pb 各化合形態の抽出量の変化 

 
表-2 形態変化および溶解に伴う 

Gibbs エネルギー変化 
水溶態
(PbCl2)

酢酸アンモニア
抽出態(PbO)

炭酸塩態
(PbCO3)

酸化物態
(PbO2)

有機物態
(PbS)

残留物態
(Pb3(PO4)2)

水溶態
(PbCl2)

- -172.74 -121.08 -143.3 -58.36 -176.12

酢酸アンモニア
抽出態(PbO)

172.74 - 43.25 29.44 114.38 342.1

炭酸塩態
(PbCO3)

121.08 -43.25 - -13.81 62.72 187.12

酸化物態
(PbO2)

143.3 -29.44 13.81 - 322.07 253.78

有機物態
(PbS)

58.36 -114.38 -62.72 -322.07 - -1.04

残留物態
(Pb3(PO4)2)

176.12 -342.1 -187.12 -253.78 1.04 -

溶解 27.214 -73.67 73.26 -44.23 160.07 321.89  
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