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研究成果の概要（和文）：東日本大震災に端を発する福島第１原発事故により，原発周辺地域への放射性物質
（特に放射性セシウム，以降，放射性Cs）の飛散が深刻な環境問題を引き起こした。復興が進むにつれ，仮置き
場に運び込まれる汚染土壌量は莫大となり，その減容化は喫緊の課題である。既存法の湿式土壌分級法や熱分離
（1360 ℃）法では，それぞれ廃水処理や過酷な処理条件に伴い，コスト高に繋がる等の課題がある。このよう
な状況下，当該研究者らは本研究課題の推進によって，常圧加熱条件下（900 ℃），塩化鉄（様々な汚染土に対
して0.2 %～10 ％添加）を利用して迅速に高濃度Cs汚染土壌を99 %以上の高効率で熱分離する新技術を開発し
た。

研究成果の概要（英文）：Soon after the Fukushima Dai-ichi Nuclear Power Plant sustained a powerful 
earthquake on March 11 in 2011, it was inundated by a huge tsunami that led to failed resumption of 
power. Even today, cesium-contaminated sites near the plant present difficulties for public health 
and the environment. Under these circumstances, we demonstrated that iron chloride (III) is 
extremely effective for removing of cesium in polluted soil under heating conditions. This research 
explains the efficiency of iron chloride for dry separation of cesium in soils of three kinds such 
as sandy soil, field soil, and clay. Results of many investigations indicate the optimum conditions 
under comparative mild conditions like lower heating and lack of wastewater. For instance, an 
addition from 0.2 wt% to 10 wt% of iron chlorides to total targeted soil facilitated a 99 % of 
separation of cesium in polluted soil at 900 oC for 2 hours treatment. 

研究分野： 環境科学
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
東日本大震災に端を発する福島第１原発事
故により，原発周辺地域への放射性物質（特
に放射性セシウム，以降，放射性 Cs）の飛散
が深刻な環境問題を引き起こした。原発から
放出した放射性 Cs は降雨により樹木や土壌
表層等に付着し，それらは，Ⅰ.フミン物質等
の有機物にイオン吸着，Ⅰ.土壌粒子表面にイ
オン吸着，あるいはⅠ.層状構造をもつ粘土内
部に捕捉された形態へ移行した。さらに，最
終的な安定形態である上記Ⅰにおいても，土
壌風化の進行，さらには土壌中イオノフォア
の存在等の複合的要因下での放射性
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いずれにせよ，ⅠやⅠの
吸着形態にある放射性 Cs も，Ⅰの形態として
安定化される割合が次第に増加するため，吸
着形態Ⅰの汚染土壌の除染が急務となってい
る。 
事故後の開発動向として重金属処理技術

等の転用が図られており，なかでも水洗／分
級法（京都大，2011）が代表例である。また，
改良法として酸抽出／紺青吸着法（産総研，
2011），水洗／粘土吸着法（東北大，2011），
あるいは紺青直接吸着法（東工大，2011）が
ある。このように土壌中 Cs の有効な除染法
は，“表土の剥離除去”あるいは“土壌洗浄によ
る放射性 Cs の濃縮分離と排水処理を組み合
わせた方法”であるが幾つかの課題も見受け
られる。例えば，水洗／分級法及び粘土吸着
法では，微小有機物（＝前述イオノフォア等）
と放射性 Cs とのキレーションや吸着剤細孔
部への有機残渣の吸着による放射性 Cs の吸
着能の低下が指摘されており，それが過剰の
吸着剤を必要とする一因と考えられている。
さらに排水処理を要することや含水粘土の
分級に手間を要し，分離に土壌凝集剤を再追
加するため廃棄物が増すこと等が挙げられ
る。酸抽出法では耐腐食性の高い装置部材の
使用や中和等で高コストとなること，紺青を
直接土壌に散布する方法では，紫外線分解や
土壌還元菌の相乗作用でシアンガス発生の
可能性があること等である。また，紺青に代
表されるシアン系吸着剤利用時には水溶液
側へ鉄イオンの溶出が確認されており，そこ
にはシアン残基が存在する可能性が予想さ
れるために環境への大量使用には注意を要
する。なお，バイオレメディエーション法に
ついても鋭意検討されているが，前述の形態
Ⅰの汚染土壌の浄化について主に効果が認め
られた。 
さらに先進的な技術として，放射性 Cs 溶

存態を磁性吸着剤で分離する技術が開発さ
れた。最も早く報告された例に，水溶液中の
放射性 Cs を磁性吸着剤に吸着後，磁力で吸
着剤を分離する方法（慈恵医科大，2011）が
ある。その後，石炭灰から調製した磁性ゼオ
ライトによる除染技術が開発された（愛媛大，
2012）。しかしながら，いずれの磁性分離技
術も，土壌からの放射性 Cs の分離が必要で

あり，実は，この技術要素が最も重要な課題
であるにもかかわらず改善されていない。一
方，全く水を利用しない乾式方法も開発され
た。太平洋セメント㈱はカルシウム系助剤存
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，1360 Ⅰで土壌中放射性 Cs を熱分離す
る手法を開発した。しかし，過剰のエネルギ
ーを負荷する必要があり，また，添加助剤量
が多く，結果的に廃棄土壌量が約 2 倍となる
など課題が多い。そこで，800 Ⅰ付近でダイ
オキシン類の発生を抑制しつつ，土壌中有機
物のみを焼却減容する戦略が実用的妥協技
術として提案されている。しかしながら，こ
の方法では放射性 Cs を削減したことになら
ない。このような状況下，我々は高機能ナノ
カルシウム（以下，nCa）を用いた完全乾式
除染技術を開発（平成 24-26 年度科研費基盤
研究 B）し，本提案法の除染及び廃棄物削減
効果を実証した。本法は，放射性 Cs が土壌
微粒子中に多く含有されること，並びに，鉄
粒子を含む高機能 nCa複合体は土壌からの吸
水能が高く土壌粒子の表面に被膜を形成し
やすいことを利用する。処理後に一様に全土
壌粒子表面に被膜を形成するが，土壌自重と
鉄粉濃度，さらに磁力強度のバランスにより
土壌微粒子（主に 100 µm 以下）のみを磁着
分離可能である。従来法で課題であった廃水
処理の必要が無く処理温度及び処理時間を
改善し，総コストの大幅な削減に成功した
（処理実績：福島県内汚染土，処理前 20,000 
Bq/kg→処理後 5,000 Bq/kg 程度，減容率：60 %，
処理量：20 kg-soil/5min, 処理条件：常温，無
溶媒，混練と乾式磁着分離）。 
 
２．研究の目的 
復興が進むにつれ，仮置き場に運び込まれ

る汚染土壌量は莫大となり，その減容化は喫
緊の課題である。既存法の湿式土壌分級法や
熱分離法では，それぞれ廃水処理や過酷な処
理条件に伴い，コスト高に繋がる等の課題が
ある。そこで土壌有機物のみの熱分解による
減容化が試みられているが，汚染土全てを熱
減容することは現実的ではない。このような
状況下，当該研究者らは常温常圧下，無溶媒
条件下で迅速に高濃度汚染土壌（総量に対し
て約 90 %の放射性物質量）を磁力選別し，汚
染土壌量を約 40%に減容化する新技術を開
発した。今回の研究では，より高度な浄化を
求めるニーズに応えるために，乾式磁選後の
高濃度汚染物（＝磁着物）に対して熱分離工
程を組み込んだ新技術に関する要素技術を
開発する。 
 
３．研究の方法 
実験手順として，大きく次の流れで進めた。
即ち，モデル土壌分析とナノ粉体調製を並行
し，除染効率への影響が想定される環境要因
を検討し，試験条件の最適化を行い，最終的
に除染試験により目標の除染率を達成する。
そこでまず，真砂土等のモデル土壌を 10 kg
オーダーで採土し，風乾細土とした。但し，



モデル土壌には 2:1 型層状構造をもつ市販の
バーミキュライトも利用した。次に，Cs の分
離に影響を及ぼす可能性のある土壌物性に
ついて検討を行った。行った項目は，（1）pH
（H2O），電気伝導度（EC，1:5 水浸出法），
酸化還元電位（ORP）の測定（2）全炭素及び
全窒素測定（3）土壌リン酸保持容量（4）ア
ンモニウム態窒素測定（5）硝酸態窒素測定
（6）可給態ケイ酸量及び可溶性鉄･アルミニ
ウムの測定（7）微量元素の測定（8）粒度分
布測定（9）陽イオン交換容量及び陰イオン
交換容量の測定（及びその化学種の定量（10）
表面観察など行った。 
次に，Ca／各種担体／Fe 系分散体の調製法

の確立と物性評価を行った。各種分散体の調
製には，遊星ボールミル粉砕装置（レッチェ
PM100）を用いて，薬剤混合比，粉砕時間，
撹拌速度，及び担体種類を変数として分散体
を調製した。次いで，各種調製分散体の物性
評価を行った。なお，本新規分散剤の組成は
特許申請準備中である。 
続いて，塩化 Cs 水溶液を用いてモデル汚

染土壌の調製を行った。次に，上述の通り準
備した一定量のモデル汚染土壌に先に調製
した粉体を所定量混合し，撹拌時間，添加量，
撹拌速度，及び撹拌様式等について，高い磁
着分離効果が維持されるよう最適化を行っ
た。得られた汚染土壌に対して，熱分離の効
果を検証した。 
 
４．研究成果 
磁選土壌の熱分離処理によって，Cs を効率

良く土壌から分離可能であることが分かっ
た。以下，得られた結果をまとめた。まず磁
選について，汚染土壌に対する薬剤添加量は，
凡そ 0.2 wt%～10 wt%の範囲で良好な結果が
得られた。添加薬剤濃度が低濃度になれば磁
着分離効率が低下し，一方，高濃度になり過
剰な条件では土壌粒子の凝集が進み，土壌微
粒子のみを分離することが困難となった。土
壌種によっても効率は異なるため，次の熱分
離効果を測る試験では、安定的な薬剤効果を
期待して上限濃度となる 10 %添加条件で実
験を進めた。 
磁選処理により得られた高濃度（＝微粒子

部分）／低濃度（＝比較的大きな粒子）の各
画分の処理済土のうち，高濃度画分の汚染土
壌を電気炉内で所定温度に加熱した。電気炉
の排気口には水洗トラップを装着し，Cs 蒸発
分を回収した。次に，加熱後の残渣を酸洗浄
し，洗浄液中の Cs 濃度及び先に準備した回
収 Cs 濃度を求めた。加えて，薬剤濃度，処
理温度，還元雰囲気／大気下等の各種条件を
検討し，Cs の熱分離効果が最大となる条件を
求めた。研究開始当初，焼却灰を汚染土壌に
添加することで大幅に Cs の溶融分離温度が
低下することを見出していたため（J Environ. 
Radioact., 2015），焼却灰中に多く含まれるイ
オン種を重点的に検証した。 
 

表 ある塩化物による Cs 分離効率 
 添加 温度[Ⅰ] 時間[h] 除去率[%] 

1 なし 800 2 64.40 
2 あり 800 2 80.14 
3 あり 800 4 81.32 
4 あり 900 2 99.65 
 
上表の通り，薬剤未添加のケースでは，い

まだ 64 %程度しか分離できなかったものの
（Entry 1），10 %薬剤の添加により約 80%に
まで改善した（Entry 2）。その条件下，反応
時間の延長はそれほど分離効率に影響を与
えなかった（Entry 3, 約 81 %）。しかしなが
ら，反応温度を 900 Ⅰとすることで，99 %以
上の分離効率を達成した（Entry 4）。 
なお，具体的な添加塩化物名については，

今後特許申請を予定しているため，この時点
での情報公開を控えた。 
最後に，本技術の他分野への展開を模索し

た。PCB 処理や重金属類の処理について検討
を行った。研究に従事した大学院生は，本材
料系を用いた反応機構に関する研究で，2016
年度における環境化学会博士の部のコンペ
ティション部門で最優秀賞を受賞した。また，
PCB 処理に関する研究では，東証一部上場企
業との共同研究（本薬剤の組成に近い材料を
利用）に発展し，現在，高度化を進めている。
さらに，熱処理後の土壌物性を検討する中で，
薬剤を添加し加熱処理することで土壌物性
が変化し，除染に有効な微粒子が生じたこと
を明らかにした。本件については，大手ゼネ
コンとの共同研究に進展し高度化を進めて
いる。 
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