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研究成果の概要（和文）：放射性物質汚染地域の一部の水道水からセシウムが検出されている。この問題は森林や農地
に固着されたセシウムが降雨や融雪に伴って水道水源に流出されることから長期化になると推測され、水道水の安全を
図るには、浄水処理システム内での対応が何よりも重要になる。本研究では、農薬やフミン質等の溶解性有機物の除去
に最も有効なプロセスは活性炭吸着であること、より安全で美味しい水を供給するために活性炭吸着を付加する水道事
業体が増えていることを考慮し、セシウムの吸着特性と吸着機構に関し、固定層活性炭カラムによる吸着実験、脱着実
験、貯水池底泥粒子による吸着実験、微生物による摂取実験を通じて詳細に検討した。

研究成果の概要（英文）：To secure the safety of drinking water from the pollution by radioactive 
substances released in considerable quantities to the catchment of drinking water sources (rivers, lakes, 
dam reservoirs) in the northeastern part of Japan, taking effective countermeasures in drinking water 
treatment plants is very important. In this study, the performance of activated carbon in adsorbing 
cesium in its ionic form was investigated through adsorption and desorption experiments with three 
coal-based activated carbons. By analyzing the data obtained, the capability of activated carbon 
adsorption in removing cesium was assessed, and the impacts of a few important factors, together with the 
likely mechanisms, were discussed. The capability of fixation by sediment particles and that of 
accumulation by bacteria populated in water environment were also quantitatively studied.

研究分野：水環境工学、水処理工学
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
（1）放射性物質汚染地域の一部の水道水か
らセシウムが検出されている。この問題は森
林や農地に固着されたセシウムが降雨や融
雪に伴って水道水源に流入することから長
期化になると推測され，水道水を守るために
は，浄水処理プロセスにおける放射性セシウ
ムの除去性を正しく評価した上で，適した対
策を講じることが重要である。 
 
（2）農薬や内分泌かく乱物質を効果的に除
去する最も有効な方法は活性炭吸着である。
このプロセスを付加して高度な浄水処理を
実現する水道事業体が増えているが，イオン
態のセシウムが流入してきた場合，その応答
はどうなるかについての知見は乏しい。 
 
（3）活性炭による水中汚染物質の吸着特性
は活性炭の細孔分布などによって異なり，ま
た生物活性炭の場合には生物膜の関与も重
要になる。これらに関しても，詳細な検討が
なされていないことは大量の文献調査を通
じて分かっている。 
 
２．研究の目的 
（1）高度浄水処理の中核を担う活性炭吸着
プロセスに着目し，吸着実験を通じて，活性
炭によるセシウムの吸着能を診断する。 
 
（2）活性炭によるセシウムの吸着に与える
活性炭細孔分布，pH，共存金属イオンなどの
影響を粘土粒子への吸着機構の検討も含め
て評価する。 
 
（3）微生物によるセシウムの蓄積とそれに
対する微生物種，共存イオンの影響を単離・
増殖した貯水池及び海域の水系微生物によ
るセシウムの接触実験を通じて明らかにし，
生物活性炭における生物膜の関与の可能性
を示唆する。 
 
３．研究の方法 
（1）降雨によって集水域から流出したセシ
ウムの一部が溶存態の形で活性炭を付加し
た高度浄水処理施設に流入してくることを
想定し，細孔分布と表面電位が異なる 3種類
の石炭系活性炭による固定層活性炭カラム
にセシウム133を連続的に流入させた吸着実
験を行い，セシウムの吸着容量と吸着速度を
検討した。実験には，流入するフミン質の影
響を排除するため，活性炭によってフミン質
を除去した水道水にセシウムを一定の濃度
(1μg/L) となるように調整したものを
Phase 1 の通水実験の供試水として用いた。
カラムからの流出濃度が流入濃度に至った
後，流入濃度を 5μg/L に上昇させた通水実
験を再開し，完全破過まで継続した。これを
Phase 2 と称す。Phase 2 の実験終了時に流
入濃度をさらに 10μg/L に切り替え，Phase 3
として実験を実施した。通水実験は下降流方

式に従い，流量はポンプによって制御した。
空塔接触時間は，実際の固定層吸着施設の場
合とほぼ同様に約 20 分とした。 
 
（2）吸着平衡に至った後の固定層活性炭カ
ラムに，セシウムを含まない試料水を通水さ
せた実験を行い，吸着されたセシウムの流出
濃度からセシウムの脱着挙動を検討した。実
験は，吸着実験終了後に，セシウム添加なし
の水道水（つまり，流入濃度 0 μg/L）を供
試水とした。その後，セシウムの流入濃度を
10μg/L として再び吸着実験を行なってから，
脱着実験を行なった。 
 
（3）河川や湖沼水域に存在するフミン質の
化学組成や活性炭による吸着強度は，集水域
の土地利用，特には集水域に分布している森
林や農地の土壌性状によって異なり，それに
よってセシウムの吸着除去性も異なると考
えられるので，異なる pH条件（酸性，中性，
アルカリ性）で森林土壌と農地土壌からフミ
ン質を溶出させ，それによる吸着実験と吸着
モデルによる吸着特性の解析を行った。また，
吸着前後における活性炭細孔分布の変化を
計測し，セシウムとフミン質の吸着に有効な
細孔領域の特定と吸着サイトの相違からセ
シウムの吸着除去性に対するフミン質の影
響の評価を試みた。 
 
（4）比較検討のため，貯水池の底泥粒子を
用いたセシウム吸着実験を水温（5, 20，35 
ºC），pH (5, 7，9)及び EC (130, 160，190 
μS/cm)をそれぞれ 3 段階変化させた条件で
行った。吸着されたセシウムの底泥粒子に対
し，走査電子顕微鏡(SEM)による観察，エネ
ルギー分散型 X 線分析（EDX），X 線回折分析
を行い，セシウムの表面分布特性を論じた。 
同時に，底泥に生息している微生物に対し，
平板培養法による培養と単離を経て 16 個の
コロニーを抽出し，平板培養法による精製と
液体培養による増殖を行った後に，セシウム
133 に水温 (5 ºC, 25 ºC，35 ºC)とカリウム
濃度(0 mg/L, 5 mg/L and 10 mg/L）をそれ
ぞれ変化させたインキュベーション実験を
行った。比較のため，伊勢湾から採取した底
泥微生物によるセシウムのインキュベーシ
ョン実験も行った（ただし，海水中にカリウ
ム濃度が高いため，カリウム濃度を変化させ
た実験は行われなかった）。微生物の定量と
種の評価は real-time PCR，DGGE，DNA シー
ケンシングを併用して行われた。 
 
４．研究成果 
（1）セシウムの活性炭吸着挙動 
セシウムの吸着挙動を Phase 1 の結果を例
に図 1に示す．通水時間の増加に伴ってセシ
ウムの流出濃度が上昇した。完全破過に至る
までの通水時間は活性炭によって大きく異
なり，GAC-C が最短であった。累積吸着量は
図 2 のように，GAC-B が最も高く，GAC-B＞



GAC-A＞GAC-C の順であることがわかった。  
実験に使用した各活性炭の細孔分布に基
づき活性炭の細孔容積と細孔表面積を細孔
直径 0.35-1.0nm，1.0-3.0nm，3.0nm 以上の
領域に分け，セシウムの累積吸着量との関連
を調べた。正の関係が見られたのは細孔直径
0.35-1.0nm の領域の細孔表面積及び細孔容
積であり，この領域の細孔が多く含まれてい
る活性炭のほうがセシウムの吸着に有効で
あることが推測された。 
物理吸着の他に化学吸着も考えられるた
め実験に使用した各活性炭のゼータ電位と
累積吸着量の関係を調べた。活性炭のゼータ
電位の負の値が小さいほど吸着量が多くな
る傾向がみられた。これはゼータ電位の負の
値が大きいほどプラスイオンが吸着されや
すいという予想に反しており，活性炭の荷電
特性がセシウムの吸着量へ与える影響は小
さいことが示唆された。 
 
（2）吸着されたセシウムの脱着挙動 
固定層活性炭吸着平衡に至った後の脱着
実験の結果を図 3に示す．実験開始直後から
セシウムが高濃度で検出され，フミン質とい
った吸着対象有機物と異なって，一旦吸着さ
れたセシウムは脱着しやすいことがわかっ
た。累計脱着量は図 4のように GAC-B＞GAC-A
＞GAC-C の順となっており，累積吸着量と同
じである。また，どの活性炭も吸着実験にお
ける二回目の累積吸着量は一回目の累積吸
着量と比較して増加し，脱着実験における累
積脱着量は一回目と比較して二回目は減少
した。このことから，セシウムの吸着歴によ
って活性炭の細孔内の状態が変化し，セシウ
ムが吸着しやすく，脱着しにくい状態になっ
たことが示唆された。 

 
（3）セシウムの粘土粒子への吸着挙動 
水温，pH 及び EC をそれぞれ 3 段階に変更
させた条件下で行った貯水池の底泥粒子に
よるセシウムの平衡吸着容量特性に関する
吸着実験のデータをヘンリー式，フロインド
リッヒ式，及びラングミュア式でそれぞれ整
理し，セシウムの底泥粒子への吸着平衡特性
は線形吸着現象を表すヘンリー式で表現で
きないこと，非線形吸着現象を表すフロイン
ドリッヒとラングミュアの両式は良好に表
現できること，これら両式のなかでは，ラン
グミュアによる表現精度がより高いことを
明らかにし，その上で全吸着条件に対応した
吸着容量特性パラメーターを特定した。ラン
グミュア式による飽和吸着量パラメーター
の値は水温20℃の場合を例にして表1に示す。
水温 5℃，20℃，35℃におけるラングミュア
式による飽和吸着量は pHと ECによって変化
し，それぞれ 23.53-243.39，57.8-117.65，
42.55-62.11μg/g の範囲で変化し，平均とし
て水温が低いほど高くなっていることがわ
かった。 
また，吸着されたセシウムの底泥粒子表面

の分布特性を走査電子顕微鏡(SEM)による観
察，エネルギー分散型 X 線分析，X 線回折分
析によって検討した。図 5のように，セシウ
ムの吸着サイドは不均一に分布しているこ
とが分かった。 
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図 1 活性炭によるセシウムの吸着挙動
（流入濃度 1.0μg/L の場合） 
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図 3 セシウムの活性炭からの脱着挙動 
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図 4 セシウムの累計脱着量の相違 



 
 
 
 

 
 
（4）セシウムの微生物への蓄積特性 
 ダム貯水池の底泥に生息している微生物
に対し，平板培養法による培養と単離を経て
16 個のコロニーを抽出し，平板培養法による
精製と液体培養による増殖を行った後に，セ
シウム 133 に水温 (5 ºC, 25 ºC，35 ºC)と
カリウム濃度(0 mg/L, 5 mg/L，10 mg/L）の
条件で曝露させたインキュベーション実験
を行った。比較のため，伊勢湾から採取した
底泥に生息している微生物によるセシウム
のインキュベーション実験も行った（ただし，
海水中にカリウム濃度が高いため，カリウム
濃度を変化させた実験は行われなかった）。
その後に実施したリアルタイム－ポリメラ
ーゼ連鎖反応（real-time PCR）に基づく微
生物定量， 変性剤濃度勾配ゲル電気泳動
（DGGE）と DNA シーケンシング（DAN 
sequencing）を併用した微生物同定により，
ダム貯水池の底泥に生息している微生物に
よるセシウムの蓄積濃度は伊勢湾に比べて
やや低いこと，いずれの水域の場合も，微生
物の種による蓄積濃度の差は最大で約 3log
程であることを明らかにするとともに，両水
域に生息する微生物種が異なっていること
を明らかにした。図 6は，一例として，実験
温度 20ºC におけるダム貯水池と伊勢湾の両
水域の底泥に生息する微生物によるセシウ
ム蓄積濃度の差を示している。 
 

 
 
 
 

 
 
 

 
 
 

pH EC 
(µS/cm) 

Langmuir model Freundlich model 

qm (µg/g) b (L/µg) R2 KF 
[ (µg/g)/( µg/L)1/n] 1/n R2 

5.0 

130 
64.10 0.25 

1.00 
11.00 0.61 

0.99 
(55.32-76.08) (0.21-0.29) (9.81-12.34) (0.48-0.75) 

160 
63.29 0.29 

1.00 
11.81 0.61 

0.99 
(54.32-75.92) (0.24-0.34) (10.62-13.12) (0.49-0.73) 

190 
57.80 0.33 

1.00 
11.83 0.60 

0.99 
(47.33-74.70) (0.26-0.40) (10.63-13.16) (0.48-0.72) 

7.0 

130 
65.79 0.29 

1.00 
12.21 0.60 

0.98 
(55.36-81.76) (0.24-0.35) (10.81-13.80) (0.46-0.73) 

160 
87.72 0.18 

0.99 
11.79 0.65 

0.98 
(52.96-248.40) (0.07-0.31) (10.43-13.33) (0.50-0.79) 

190 
117.65 0.12 

0.92 
11.38 0.65 

0.96 
(-77.40-33.63) (-0.18-0.41) (9.41-13.77) (0.42-0.89) 

9.0 

130 
96.15 0.15 

0.99 
11.26 0.66 

0.98 
(63.64-195.05) (0.07-0.23) (9.82-12.91) (0.49-0.83) 

160 
64.52 0.26 

1.00 
11.19 0.64 

0.99 
(54.28-80.10) (0.21-0.31) (10.36-12.10) (0.55-0.73) 

190 
59.52 0.35 

1.00 
12.41 0.60 

0.99 
(49.26-75.48) (0.27-0.42) (11.34-13.58) (0.50-0.71) 

 
 

表 1 フロインドリッヒとラングミュアの吸着等温線係数の推定結果（20℃の場合） 
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10 µm 

図 5 セシウム吸着後の SEM 写真(a)と 
   SEM/EDX によるセシウムのシグナル(b) 
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