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研究成果の概要（和文）：福島第一原子力発電所事故以降，放射性セシウム (Cs)等により汚染した土壌の除染
過程において生じた除染土壌の減容化が重要な課題となっている。減容化において提案されるプロセスとして，
適切な試薬を用いて放射性Csを水溶液中に溶出させ，固液分離をした後に適当な吸着剤を用いて吸着・除去して
土壌から取り除くという手法が考えられる。
本研究では，フライアッシュを原料として作製したゼオライトをはじめ，ゲル状のアルギン酸-ゼオライトハイ
ブリッド材料を作製して，土壌溶出液中のCs吸着実験を行った。これらの吸着剤は，Csの有用な吸着剤となりう
ることがわかった。

研究成果の概要（英文）：After the Fukushima Daiichi nuclear disaster, the volume-reducing of the 
decontamination soil polluted by radioactive cesium (Cs) during the decontamination process has 
become the important problem. Possible process of volume-reducing is to adsorb and remove 
radioactive Cs from aqueous solution by suitable adsorbents after solid-liquid separation for 
eluting radioactive Cs from the soil to the solution by suitable reagents. 
The zeolite prepared by fly ash as raw materials, and alginate-zeolite (AZHM) hybrid material were 
used to adsorb Cs from the soil eluate in this study. The adsorbents synthesized in this work may be
 the useful adsorbent of the Cs and promising option for the treatment and disposal of 
nuclear-contaminated waste.

研究分野： 環境負荷低減技術および保全修復技術関連

キーワード： セシウム吸着　ゼオライト　フライアッシュ　土壌溶出液　アルギン酸-ゼオライト　カオリン－キトサ
ン

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
福島第一原子力発電所事故以降，放射性セシウム (Cs)等により汚染した土壌の除染過程において生じた除染土
壌の減容化が重要な課題となっている。本研究での手法やビード状の吸着剤および得られた成果は，実用化に向
けての基礎データとなりうる。今後，除染廃棄物を数千分の1程度に減容化することができれば，莫大な金額の
最終処分場関連の予算を削減できることが期待される。また本研究における基礎から応用・開発へと積み重ねる
方針は，今後の開発的研究の方法論としても重要な手法と考えられ，実用化への発展とともに，経済・産業社会
への波及効果も絶大と考えられる。 

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
(1) 福島第一原子力発電所事故以降，放射性セシウム (Cs)等により汚染した土壌の除染過程
に おいて生じた除染土壌の減容化が重要な課題となっている。 
(2) 除染土壌の減容化として，これまで分級処理， 化学処理，熱処理等による検討が実施さ
れてきたが，経済性や効率性，環境負荷や安全性の 観点を十分に満たす方法はまだ開発さ
れていない。 
 
２．研究の目的 
(1) フライアッシュ由来のゼオライトを用いて，効率の良い Cs 吸着法を確立し，実際の土
壌溶出液中の Cs の吸着・除去に適用し，土壌の再利用および 除染土壌の減容化を図る，
(2) 微視的な吸着メカニズムを理論的に解明し，効率の良い吸着 剤創製のための設計指針
とする 
 
３．研究の方法 
(1) 土壌からのセシウム分離に関する基礎実験 
 土壌からのセシウム分離では，溶剤として塩酸を用いたが，塩酸濃度，処理温度や処理時
間などを変化させて放射性セシウム除去率を検討した。 
 
(2) セシウム吸着剤の調製と特性評価 
液体 (アルカリ活性剤) /固体(フライアッシュ)＝0.5 の混合物からフライアッシュ系ジオ

ポリマーを調製した。アルカリ活性剤として 9M NaOH 溶液とケイ酸ナトリウム溶液の重量
比 1:1 の混合物を使用した。アルカリ水溶液中で水熱処理することによりセシウム吸着剤と
してのゼオライトを調製した。また，ゼオライトとアルギン酸ナトリウムを 1:1 混合させた
溶液を塩化カルシウム溶液に滴下し，作製されたゲルを乾燥させて顆粒状のアルギン酸-ゼ
オライトのハイブリッド材料(AZHM)を調製した。さらに，ドデシル硫酸ナトリウム(SDS)
改質のカオリン/キトサン複合マイクロボール(KCCM)も作製した。 
作製した吸着剤は，X 線回折(XRD), 走査型電子顕微鏡-エネルギー分散型 X 線分析装置 

(SEM-EDS), BET 比表面積等(N2-BET)，X 線光電子分光法(XPS)，フーリエ変換赤外分
光光度計(FT-IR)等により特性評価を行った。 
 
(3) セシウム吸着実験 
安定セシウム（133Cs）が放射性同位体 137Cs をシミュレートするために用いられた。種々

の吸着剤を用いて塩化セシウム CsCl 水溶液の吸着実験を行った。温度，水溶液中の pH 値，
吸着剤の投与量と接触時間を変化させ，原子吸光分析法を用いてセシウム濃度を測定し，セ
シウム吸着の最適条件を決定した。その後これらの最適条件において，溶液の Cs 濃度を変
化させて吸着実験を行い，得られた結果から Langmuir model，Freundlich model の吸着等温
線を作成し，吸着特性を解析した。また速度論的検討も行い，吸着メカニズムを検討した。 
 
４．研究成果 
(1) 土壌からのセシウム分離に関する基礎実験 
土壌溶出に用いた塩酸濃度は，0.1 mol/Lから6 mol/Lまで変化させたものの，除去率および

実用化に向けた経済性などを考慮し，塩酸（2mol/L）に設定した。50-75℃で2-4時間の処理時
間で行ったところ，処理時間が長くなると徐々に除去率が上昇した。 

 
(2) セシウム吸着剤の調製と特性評価 

XRD, SEM/EDS および BET/BJH などの方法を用いて特性評価を行った結果，セシウ
ムはジオポリマー接着剤の基質全体に均一に分布し，ナトリウムと負の相関を持つことが
わかった。またフライアッシュ系地質材料は，微小孔で高い表面積を有することがわかった。
これらの材料の SEM 像を Fig. 1 に示す。 

   

A                       B                       C 

Fig. 1 The SEM images of binder matrices with Cs (A: portland cement, B: fly ash, C: slag) 



またN2-BET法で求めた比表面積，細孔径や細孔容積をTable 1に示す。 

Table 1 The BET surface area, pore size, and pore volume of Portland cement, fly ash, and slag. 

Sample                        BET Surface Area [m2·g-1] Pore Volume [cm3·g-1] Pore Size [nm] 

Portland Cement 0.9582 0.002652 11.07 

Slag 1.388 0.004432 12.77 

Fly Ash 1.869 0.006359 13.61 

 
(3) セシウム吸着実験 
フライアッシュ系地質材料は，セシウムの最大吸着容量として89.32mg·g−1が得られ，ま

た分配係数として，31.02 mg·g−1·mM−1と高い値が得られた。これより地質材料をベースに
したフライアッシュ由来の吸着剤は，セシウムの有用な吸着剤（固定化）になりうること
が示唆された。また，吸着反応は擬二次モデルに適合し(Table 2)，化学吸着が支配的であ
ること， Langmuir等温線に高い相関性を示し(Table 3)，単分子層による吸着が支配的であ
ることがわかった。これは，フライアッシュ系ポリマー中のセシウムの固定機構がカチオ
ン交換機構により制御されているためと解釈できる。 
また，アルギン酸-ゼオライトのハイブリッド材料(AZHM)吸着剤によるCs除去メカニズ

ムの検証を行った結果，内部拡散による化学吸着のみならず，吸着剤との接触時に構造中
の空孔への補完による吸着も行われていると考えられる。吸着剤をビーズ化する意義など
の知見も得られ，実用化に向けての基礎データが得られた。 

Table 2 Parameters for two kinetic models of adsorption of Cs by fly ash-based geomaterials and 

slag-based geomaterials. 

Sample 

qexp 

(mg/g) 

Pseudo-first-order Pseudo-second-order 

qe 

(mg·g-1) 

k1 

(h-1) 
R2 

qe 

(mg·g-1) 

k2 

 (g·mg-1·h-1) 
R2 

Fly ash 83.68 53.20 0.03620 0.6936 85.82 12.83 0.9955 

Slag 60.93 60.67 0.1812 0.9994 31.71 12.40 0.9989 

 

Table 3 Coefficient of Langmuir and Freundlich isotherms for Cs. 

Sample 

Langmuir isotherm Freundlich isotherm 

qmax 

(mg·g-

1) 

KL 

(L·mg-1) 
R2 

KF 

((mg·g-1)· 

(dm-3·mg-1)1/n) 

1/n R2 

Fly ash 89.32 0.1665 0.9948 10.75 0.01620 0.1309 

Slag 44.52 0.02126 0.9954 20.55 0.04660 0.3698 

 

本研究によって，フライアッシュ由来ジオマテリアルが Cs に対する吸着と除去に有効で
あることが示唆され，実用化への第一歩になりうることが示された。本材料と本手法は，核
廃液をはじめとする産業廃水の処理に利用できることが考えられるため，環境保全の観点
からも非常に重要な情報であり，汚染水の処理において有望な選択肢といえる。 
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