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研究成果の概要（和文）：産地の異なる汚染土壌の約4万粒子を詳細に調べたところ、放射性セシウムを濃集し
ている粒子の割合はわずか0.3%であった。また、これら濃集粒子は、風化雲母の凝集体、有機物と風化雲母の複
合体、風化雲母片であり、様々な構成鉱物の中で風化風雲母片が最もセシウムを濃集できることは、吸着実験結
果とも整合的であった。観察した土壌からはガラス球状物質は見出されなかったので、セシウムの主たるホスト
は風化雲母と結論された。この風化黒雲母は磁気分離可能なことから、ポールミルや超音波等により風化黒雲母
片を解砕し、磁選によって効率的に回収することで、合理的な減容化が可能となることが判明した。

研究成果の概要（英文）：Detail observations for the contaminated soils particles collected from 
different areas in Fukushima prefecture,percentage of the contaminated particles was limited to be 
only 0.3%.The contaminated particles were categorized to agglomerated weathered biotite, complex of 
organic matter and weathered biotite and weathered biotite.From the observation,the weathered 
biotite would be dominant host of radioactive cesium in Fukushima prefecture and supported by 
adsorption experiments.From our observation,spherical glass particles (so called "Cs ball") were not
 detected. Therefore, we can conclude that the host of radioactive cesium is the weathered biotite 
in Fukushima prefecture.Our laboratory experiments showed that the weathered biotite can be 
collected by magnet.After ball milling crushing and ultra sonic dispersion for agglomerated 
weathered biotite and complex of organic matter and weathered biotite, the contaminated particles 
would be efficiently collected by magnetic cobbing machine.

研究分野：環境鉱物学
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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 
福島第一原子力発電所の事故によって、大
量の放射性セシウムが外部に放出され周辺
に甚大な影響を与えるに至った。現在は、居
住・活動する場の近辺を中心に、放射性セシ
ウムで汚染されて線量の高い土壌や草本木
等を回収してフレコンパックに収納し、各市
町村内で設置されている仮置き場に保管さ
れている。特に被害の大きかった福島県では、
いたる所で黒あるいは青色のフレコンパッ
クが高く積まれている仮置き場の風景を目
の当たりにし、誰しも事故の影響の大きさを
改めて実感する。これらの大量のフレコンパ
ックは、最終処分するまで安全に管理・保管
するための中間貯蔵施設に移動されること
になっている。これほど大量のフレコンパッ
クを移動するだけでも想像を絶するが、中間
貯蔵施設の容量が限られているため、フレコ
ンパックに入れられている廃棄物の容量を
減らす（減容化する）ことが強く求められて
いる。また、最終処分場に至っては、どこに、
どれくらいの規模で設置されるかさえも決
まっていないので、その設置は約 30 年後と
はいえ、大きな最終処分場を建設できない等
の様々な状況に対応するために、減容化の技
術開発への歩みを緩めるわけにはいかない。
焼却が可能な草本木等を中心とした可燃性
廃棄物の減容化はすでに現実のものとなり、
飯舘村などでは迅速な福島復興のために、村
外で発生した廃棄物も受け入れて処理する
焼却施設の設置が進められている。しかし、
廃棄物の容量のほとんどを占める除去土壌
の減容化に対しては、焼却をはじめとして分
級や化学抽出等も勢力的に検討されている
が、処理で発生する生成物の資材化も含めて
現実的な解決策が見つかっていない。 
放射性セシウムの環境中での挙動につい
ては、福島の事故前から、広島・長崎での原
爆や 1960 年代前後に頻繁に実施された核実
験によるフォールアウトに関する研究が発
端となり、チェルノブイリ原発事故、米国ハ
ンフォードサイトからの漏えい事故等を通
して数多くの研究者によって調査され、その
研究成果は学術論文や報告書等で報告され
てきた。福島の事故後は環境放射能や土壌、
鉱物などの研究者による環境動態研究のみ
ならず、放射光を用いた最先端の分光学的研
究や分子動力学法などによるセシウムと粘
土鉱物の研究など、本邦における本研究の裾
野がかなり広がってきていることを実感し
ている。福島の実汚染土壌中の放射性セシウ
ムの動態研究の成果によると、①放射性セシ
ウムは水に容易に溶出しやすい溶存態、他の
陽イオンと交換することで水に溶出するイ
オン交換態、そして土壌粒子等に不可逆で収
着・固定された懸濁態として存在しているこ
と、②全セシウムの 90％程度が懸濁態として
存在しており、水に溶出する放射性セシウム
は極わずかであること、③放射性セシウムは
細粒の粘土鉱物等に固定化され、放射性セシ

ウムが動く場合はその細粒な粒子と共に移
動すること等が明らかとなっている。また、
粘土鉱物の中でも風化雲母やバーミキュラ
イトが放射性セシウムを固定化する鉱物と
して知られており、それらの標準試料を利用
した吸着実験や化学抽出実験等も数多く実
施されている。本研究の研究代表者である佐
藤と研究分担者の小暮は、科学研究費や物質
材料研究機構からの委託研究により、イメー
ジングプレート（以下 IP と省略）を改良し
て福島の実汚染土壌から放射性セシウムが
濃集している粒子を取り出すことに成功し
ている。さらに集束イオンビームなどで粒子
の切片や断面を切り出し、各種の電子顕微鏡
観察によって粒子に含まれる物質の同定と
存在状態を明らかにしてきた。それによると、
放射性セシウムは細粒な粘土鉱物粒子に広
く分布するのではなく、極わずかな粒子に偏
って濃集していることが明らかとなった。た
だし、我々による観察は、限られた地域の森
林土壌から抽出した粒子に対して実施した
ものであり、福島県の汚染地域に分布する
様々な土壌を対象にしたものではないし、放
射性セシウムの化学抽出性の異なる土壌（土
壌の中には放射性セシウムが全く化学抽出
できない土壌もあれば、20％くらいアンモニ
ウムイオンで抽出可能な土壌もある）を対象
にしたものでもない。したがって、福島にお
ける放射性セシウムを濃集している粒子の
一つの側面を把握したのみで、その全容がど
のようなものであるかを理解するには至っ
ていない。また、放射性セシウムを濃集する
土壌粒子の性状がどのようなもので、それら
をどのように合理的に他の土壌粒子から分
離するのかに関する知見も十分ではない。 

 
２．研究の目的 
 東京電力・福島第一原子力発電所で発生し
た事故により放出された大量の放射性セシ
ウムは、数多くの研究者により、溶存態やイ
オン交換態から懸濁態（不可逆収着態）へと
変化し、土壌中の特定の粒子に強固に固定し
た状態で存在していることが明らかにされ
ている。本研究では、福島の実汚染土壌中の
放射性セシウムを固定している土壌粒子の
全容を解明し、そのデータに基づいて中間貯
蔵や最終処分時に必要となる合理的な汚染
土壌の減溶化法を提案することを目的とし
て、以下のことを実施する。①セシウムの溶
出挙動や産地の異なる土壌から放射性セシ
ウムを濃集している粒子を数多くピックア
ップし、その濃集に寄与している鉱物種とそ
の存在状態の全容を明らかにする、②汚染土
壌からそれらの粒子を効率よく分離する方
法について、選鉱（鉱物処理）の分野で培わ
れた技術を参考に検討し、合理的・現実的な
減容化法を提案する。 
 
３．研究の方法 
本研究は、以下の３つのパートに分かれる。 



⑴ 放射性 Cs 濃集粒子の特定 
⑵ 実汚染レベルでの粘土鉱物への放射性
セシウムの吸着実験 
⑶ 合理的な減容化方法の提案 
以下にそれぞれの研究の方法を述べる。 
 
⑴  放射性 Cs 濃集粒子の特定 
本研究では、最も広範囲に汚染が広がって
いる福島県において、利用用途や構成鉱物の
異なる様々な土壌（森林土、畑や水田、牧草
地などの農業用土壌）を採取して実験に供し
た。試料は、Mukai et al. (2014)の手法に
従い、IP を用いたオートラジオグラフィによ
り放射性 Cs を収着している土壌粒子の識別
を行った。顕微鏡下で放射性 Cs 濃集粒子を
特定するために、レーザーマーカーにより方
眼を形成した特殊な IP を用いた。特定した
粒子はマイクロマニピュレータと真空吸引
ツールを用いて試料台に移し替えた。その後、
走査型電子顕微鏡(SEM)や飛行時間型二次イ
オン質量分析法(TOF-SIMS)を用いて、採取し
た放射性 Cs 濃集粒子の表面観察と元素組成
分析を行った。また特徴的な粒子は、集束イ
オンビームを用いて薄片を作成し、透過型電
子顕微鏡(TEM)を用いて粒子の内部構造観察
を行った。 
 
⑵ 実汚染レベルでの粘土鉱物への放射性
セシウムの吸着実験 
基板の上に両面テープを貼り，その上にマ
イクロマニピュレータを用いて目視でほぼ
サイズの揃った 50μm程度の鉱物粒子（微細
な鉱物の場合はプレスで圧密した後で粉砕
したものを用いた）を IP で分離できる程度
に離して一定間隔で配置した。ここで実験の
信頼性を高めるために，基板上に 4, 5 個の
同じ種類の鉱物粒子を並べた。また数種類の
鉱物粒子をひとつの基板上に並べることも
試みた。これは実際の福島においては土壌中
にさまざまな種類の鉱物粒子が含まれ，そこ
に雨滴が落ちることで生じたセシウムの吸
着では各鉱物間での吸着速度の違いといっ
たカイネティックな要因も含まれることを
考慮したためである。この基板上に適当な濃
度の 137Cs の溶液（0.1～10 ppt）を 50μL（含
まれる放射能は 0.2～2 Bq）滴下し，一定時
間後に溶液を洗い流し，IPで各粒子からの放
射線量を測定した。 
 
⑶ 合理的な減容化方法の提案 
 福島県内で採取した 2 種類の非汚染土壌
（山津見、わらび平）のキャラクタリゼーシ
ョンおよび粒子の構造解析を蛍光 X 線分析
(XRF)，X 線回折分析(XRD)，SEM により行っ
た。その後，粗粒子に付着している粘土微粒
子の剥離，微粒子が凝集した団粒の解砕を目
的として，超音波処理，ボールミル剥離処理
を検討した。磁力選別でのセシウムを吸着す
る能力の高いとされる風化黒雲母の濃縮除
去を検討した。また実汚染土壌にも磁力選別

を適用し、選別前後の放射性 Cs 濃集粒子数
の変化を IP により確認した。 
 
４．研究成果 
⑴  放射性 Cs 濃集粒子の特定 
利用用途や鉱物組成の異なる土壌で放射
性 Cs を濃集している粒子を集めて分類を行
った。その結果、約 4万粒子の中で放射性セ
シウムを濃集している粒子は 105 粒子で、わ
ずか 0.3%であることが明らかとなった。なお、
調べた土壌からはガラス質の球状物質は発
見されなかった。放射性 Cs 濃集粒子は３種
類に分類可能（図 1）で、①粘土鉱物の団粒、
②粘土鉱物と有機物の複合体、③風化黒雲母
であり、全体の 66%が風化黒雲母であった。
粘土鉱物の団粒では、SEM 観察により複数の
粘土鉱物が凝集したような産状が観察でき
る。粘土鉱物と有機物の複合体では、EDS ス
ペクトルに有機物由来の炭素のピークと、微
量の鉱物と思われる Siと Alのピークが認め
られるものが多い。①と②の粒子には、透過
型電子顕微鏡観察より粒子内部に風化黒雲
母などの粘土鉱物が存在していることが確
認できた。③は、SEM 像より層状珪酸塩鉱物
の特徴である平板上の構造が観察でき、EDS
による化学分析から Fe を含む風化した黒雲
母であると考えられる。これらの結果は、
Mukai et al. (2014)で示されている結果と
一致し、福島県内のより広範囲の土壌に同様
の土壌粒子の分類が適用できることが判明
した。また、TOF-SIMS による観察結果から、
実汚染土壌中の低濃度 Cs は風化黒雲母の粒
子内部まで侵入している可能性が示唆され
た(図 2)。これは、Cs は風化黒雲母端面に発
達する Frayed edge site に固定化されてい
るというこれまでの定説を覆す結果であり、
汚染土壌の減容化を考える際に非常に重要
な意味を持つ。 

図 1 土壌から抽出した放射性 Cs 濃集粒子（左から風

化黒雲母、粘土鉱物の団粒、粘土鉱物と有機物の複合体） 

図 2 TOF-SIMS による同位体マッピング 

 



⑵ 実汚染レベルでの粘土鉱物への放射性
セシウムの吸着実験 
様々な粘土鉱物に実汚染レベルの 137Cs の
溶液を滴下して IP で観察した結果を図 3 に
示す。風化黒雲母は他の鉱物に比べて，圧倒
的に 137Cs を吸着していることが一目瞭然で
わかる。IP の感光度から風化黒雲母と他の鉱
物では 2桁近い差がある。一方ここではスメ
クタイトとしてmontmorilloniteを用いたが，
これにはほとんどセシウムは吸着しなかっ
た。これに対して鉄を含むスメクタイト（ア
メリカ粘土学会標準試料 SWa-1）には 137Cs の
吸着が montmorillonite に比べ 10 倍近く吸
着したが，風化黒雲母に比べて数％程度の吸
着量にしか過ぎなかった。 
またこれらの吸着試料を用いてセシウムの
脱着特性も調べた。その結果，風化黒雲母は
どのような電解質溶液を用いても実汚染レ
ベルで吸着したセシウムを脱離することは
ほとんどできなかった。一方スメクタイトの
方は，0.1 N の塩酸によって吸着したセシウ

図 3 様々な粘土鉱物に実汚染レベルの 137Cs の溶液を

滴下して IP で観察した結果 

 

ムはほとんど溶脱した。このように風化黒雲
母へ固定されたセシウムが容易に溶出しな
いことは実際の福島の放射性微粒子を使っ
ても確認している。 
図 3の結果は，放射性セシウムを含んだ雨
滴が土壌に落下した場合，そこに風化黒雲母
があれば，セシウムのほとんどは風化黒雲母
だけに固定されてしまうことを意味してい
る。福島の浜通り地方は阿武隈花崗岩を起源
とする厚いマサ土に覆われており，風化黒雲
母は普遍的に存在する。よってこの地方の放
射性セシウムの動態を考えるとき，まずは風
化黒雲母に固定されていることを前提にし
て議論を始めても間違いないと考えられる。 
 

⑵  合理的な減容化方法の提案 
非汚染土壌のキャラクタリゼーションよ
り山津見の粗粒群は，核岩に微粒子が付着し
ている核岩タイプの構造であること，わらび
平の粗粒群は微粒子が凝集した団粒構造で
あることが推察された。ボールミル剥離処理
は核岩タイプの土壌に有効であり、超音波処
理は核岩タイプと団粒タイプの両方に有効
であることが分かった。また微粒の風化黒雲

母は磁着力が弱く，磁選で回収しにくいのた
め，磁選前の前処理工程で除去する必要があ
る。サイズ分級後の粗粒の風化黒雲母は磁力
選別で濃縮除去が可能であることが分かっ
た。以上の知見から，最終処理フロー（図 4）
として超音波剥離処理とサイズ分級・磁選を
組み合わせた処理を提案する。まずサイズ分
級後に微粒子を除去した後、超音波剥離処理
により篩上に含まれる付着微粒子，団粒を剥
離・解砕する。再度ふるい分けにより微粒子
を除去した後，篩上に残る粗大な風化黒雲母
を磁選で回収する。これらの処理によりセシ
ウム含有能のある粒子が除去できると考え
られる。 

図 4 本研究の成果から提案する超音波剥離処理とサ

イズ分級・磁選を組み合わせた処理法 
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