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研究成果の概要（和文）：不溶化資材による鉛と半金属（Sb）の同時不溶化技術を土壌中において確立するため，土壌
中での不溶態の形成機構および不溶態形成に適した土壌条件を解明することを試みた．土壌中の間隙量が多く，水分飽
和度が高いほど，資材による鉛不溶態形成量が高まった．また鉛移動性が高い土壌においても不溶態形成によって鉛の
系外への移動が抑制されることが示された．以上のことから，土壌中の重金属類は，移動する過程で資材と反応し不溶
態が形成されることが実証された．不溶態形成量は，土壌の間隙量が多く，飽和度が高いほど多くなる．そのため，実
汚染土壌において雨水等の浸透が生じた場合でも，重金属類の移動が抑制されると示唆される．

研究成果の概要（英文）：The aims of this study were to elucidate mechanisms of insoluble mineral 
formation and to clarify the suitable soil physicochemical environment to form insoluble phases in soil 
in order to enhance the reliability of simultaneous lead and antimony immobilization in soil. In the soil 
with higher pore volume and higher ratio of water saturation, the amount of insoluble mineral formed was 
higher. The amount of lead leached was suppressed by the formation of insoluble mineral even in the soil 
with high lead mobility. These results demonstrate that the insoluble phases was formed reacting with the 
material during heavy metal or metalloid migration through the soil profile. The amount of insoluble 
mineral is higher in the soil with higher pore volume and higher ratio of water saturation; thus, it is 
suggested that in the case of water percolation in the contaminated site, the leaching of heavy metal or 
metalloid is suppressed.

研究分野： 土壌学，地盤環境学

キーワード： 重金属汚染　土壌汚染修復　同時不溶化　非破壊分析　拡散防止
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１．研究開始当初の背景 
土壌重金属汚染で最も件数が多い鉛汚染

は，特に射撃場で汚染濃度が高く，対策が不
可欠である．しかし銃弾には，鉛以外にもア
ンチモン，ヒ素(以下，半金属)も含まれる．
そのため，実現場では，「射撃場に係る鉛汚
染調査・対策ガイドライン」によって半金属
汚染への対策も求められている．広範囲で山
間部に位置する射撃場では，市街地近郊で行
われている掘削除去などの物理化学的処理
の適用は困難である．そのため，費用対効果
の高い汚染拡散防止技術の適用が求められて
いる．拡散防止には，不溶化により鉛と半金
属の移動性を低下させる必要がある．これま
でに，リン資材と酸化鉄資材によって，溶液
中において同時に鉛と半金属の不溶態が形成
されることがわかっている．そこで本研究で
は鉛と半金属（Sb）を土壌中で同時に不溶化
可能な技術の確立を目指す． 
 
２．研究の目的 

土壌中において，鉛とアンチモンを同時
に不溶化する技術を確立するためには，土
壌中での鉛，アンチモン挙動とそれに伴う
資材との反応を解明する必要がある．鉛と
アンチモンの不溶態形成量は，土中全量の
一部に留まるからである．しかしながら，
土壌中の何が，不溶態形成を制限している
か未知なままである．そのため，鉛，アン
チモンの同時不溶化技術の確立には，人体
に無害となるような不溶態の形成機構を科
学的に解明することが必要である．そこで
本研究では，不溶態形成に適した土壌の物
理的・化学的条件を解明し，不溶化技術を
適用できる土壌条件を明確にすることを試
みた． 
 
３．研究の方法 
（１）土壌水分飽和度と重金属類不溶態形成
量との関係解明 
 土壌中の水分量と不溶態形成量との定量
的関係を明らかにするため，水分状態を変化
させた土壌の培養試験を行い，不溶態形成量
を定量した． 
模擬汚染土として，非汚染土に塩化鉛，ヘ

キサヒドロキソアンチモン酸カリウムを Pb, 
Sb としてそれぞれ質量比 5.0%, 2.5%添加混
合したものを作成した．この模擬汚染土に不
溶化資材（リン資材+酸化鉄資材）を質量比
で 10%添加した試料を準備した．この土壌試
料の水分飽和度が 0, 50, 100%および湛水条
件になるように純水を添加し，2 週間静置培
養を行った．培養後，試料を凍結乾燥し，XRD
による不溶態量の定量と溶出量試験を行っ
た． 
 XRD における定量では，アルミナを内標準
物質として利用し，アルミナと鉛不溶態であ
る緑鉛鉱（Pb5(PO4)3Cl）のピーク面積比を求
め定量分析を行った．標準試料として，非汚
染土に実験室内で作成した緑鉛鉱を段階的

に添加し，同様な方法でピーク面積比を求め，
検量線を作成した． 
 
（２）粘土鉱物含有率と重金属類不溶態形成
量との関係解明 
土壌中の粘土鉱物含有率と不溶態形成量

との定量的関係を明らかにするため，粘土鉱
物含有率を変化させた土壌の不飽和通水試
験を行い，不溶態形成量を定量した． 
粘土鉱物としては，バーミキュライトを利

用した．豊浦砂とバーミキュライトをそれぞ
れ 100:0, 75:25, 50:50, 25:75, 0:100 の質
量割合で混合した試料に，塩化鉛を鉛として
5wt%混合し，模擬汚染土を作製した．模擬汚
染土に不溶化資材を 10wt%混合した試料およ
び添加しなかった試料に対し，不飽和通水試
験を行った．通水量は，1 ヶ月平均降水量と
した．通水試験後，模擬汚染土試料を回収し，
既述の方法により鉛不溶態の形成量を定量
した． 
 
（３）酸化剤，還元剤処理した土壌における
重金属類不溶態形成量 
 鉛移動性が異なる土壌における不溶態形
成量を明らかにするため，酸化剤（化学的有
機物除去），還元剤（化学的非晶質鉱物除去）
処理した土壌の不飽和通水試験を行い，不溶
態形成量を定量した． 
 酸化剤処理，還元剤処理，未処理の土壌に
対し，塩化鉛を鉛として 5wt%混合し，模擬汚
染土を作製した．模擬汚染土に不溶化資材を
10wt%混合した試料および添加しなかった試
料に対し，不飽和通水試験を行った．通水量
は，1 ヶ月平均降水量とした．通水試験後，
模擬汚染土試料を回収し，既述の方法により
鉛不溶態の形成量を定量した． 
 
４．研究成果 
（１）土壌水分飽和度と重金属類不溶態形成
量との関係解明 
 XRD 分析の結果，飽和度 0%区では，添加し
た塩化鉛のピークが認められ，緑鉛鉱のピー
クは認められなかった．また，飽和度 50%区
では塩化鉛，緑鉛鉱のピークともに確認され
なかった．飽和度 100%区，湛水区では，塩化
鉛のピークは確認されなかったが，緑鉛鉱の
ピークが確認された．飽和度 0%区では，土壌
中に遊離水がほとんど存在しなかったため，
添加した塩化鉛が未反応のまま残った一方
で，他区では，塩化鉛は，別の形態に変化し
たと考えられた．図 1 に，XRD 定量した緑鉛
鉱の形成率（形成量/添加した鉛量）を示す．
飽和度0%区，飽和度50%区の緑鉛鉱形成量は，
検出下限（1500 mg-Pb/kg）未満であり，緑
鉱鉱の形成は認められなかった．飽和度 100%
区，湛水区の緑鉛鉱形成率は，それぞれ 8.5%, 
29%であり，土壌水分飽和度が高いほど鉛不
溶態形成量が高くなることが明らかとなっ
た．溶出試験による水溶性鉛量は，土壌水分
飽和度が高まるにつれて，低下する傾向を示 



図 1 土壌水分飽和度ごとの鉛不溶態形成率 
 
した．しかしながら，水溶性アンチモン量は，
土壌水分飽和度が高まるにつれて高くなる
傾向であった．以上のことから，不溶化資材
による鉛不溶態形成を高め，水溶性鉛量を減
らすためには，土壌水分飽和度を高くした状
態で処理することが重要であることが示唆
された．しかしながら，金属種によっては，
溶解性を高める可能性もあるため，今後さら
に検討を進める必要がある． 
 
（２）粘土鉱物含有率と重金属類不溶態形成
量との関係解明 
 不飽和通水試験後の鉛存在割合を図 2, 3
に示す．図中の土層非不溶態として表記した
区分は，通水終了後に緑鉛鉱以外の形態で土
層に保持されていた鉛を意味する．吸着層と
汚染土層の鉛全量の和は添加した鉛量に対
し 94 %±9.4 %であった．したがって，鉛の
試験系外への流出はほとんどなかったと判
断された． 
 資材添加区の緑鉛鉱形成量は，土壌中の粘
土含有率が高まることで多くなる傾向を示
した．このことは，粘土含有率が多い土壌ほ
ど鉛不溶態形成量が多くなることを示す．粘
土含有率の増加によって土壌中の間隙量が
多くなり，そのため土壌中鉛と資材との反応
機会が多くなったためと考えられた． 
通水試験で移動した鉛量（図中の吸着層）

は，資材の添加，未添加に関わらず粘土鉱物
含有量の増加に伴い低下した．しかし，未添
加区と資材添加区を比較すると，未添加区で
は質量換算で8～16倍の鉛が通水で移動して
おり，不溶化資材の有無によって移動する鉛
の絶対量は大きく異なった．加えて，資材添
加区は全処理区で緑鉛鉱の形成が認められ
た．このことは，不溶化資材の添加が鉛の移
動抑制に有効であることを示しており，移動
抑制には緑鉛鉱の形成が寄与していること
が示された．以上のことから，不溶化資材に
よる鉛不溶態形成を高め，鉛移動量を減らす
には，粘土含有率が高い，すなわち間隙量が
多い土壌のほうが適していると示唆された． 
 
 

図 2 資材未添加区における不飽和通水試験
後の鉛存在割合 
 
 

図 3 資材添加区における不飽和通水試験後
の鉛存在割合 
 
（３）酸化剤，還元剤処理した土壌における
重金属類不溶態形成量 
 酸化剤処理，還元剤処理を行うことで，未
処理よりも鉛の移動量が資材無添加区にお
いて低下した．このことは，酸化剤処理，還
元剤処理することで，土壌での鉛の移動性が
低下したことを示す．透水試験とは別に，酸
化剤処理土壌，還元剤処理土壌，未処理土壌
に対する鉛吸着試験を行ったところ，酸化剤
処理土壌，還元剤処理土壌への鉛吸着量は，
未処理土壌よりも高く，透水試験における鉛
移動性の結果を支持した．資材添加すること
で，鉛移動量は，土壌の種類によらず大きく
減少した．資材添加による鉛移動の抑制量が
多い土壌ほど，緑鉛鉱形成量が多かった．以
上の結果から，土壌中の鉛は不飽和水分移動
を介し，一旦溶解，移動する過程で資材と反
応し緑鉛鉱が形成されることが明らかとな
った．土壌の鉛移動性が異なっても，移動し
た鉛のほとんどが緑鉛鉱として変換される．
そのため，実汚染土壌でも資材が十分に混和
されていれば，重金属の移動性が異なる土壌
であっても，雨水等の浸透が生じ重金属不溶
態が形成され，それ以上の移動が抑制される
と示唆される． 
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