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研究成果の概要（和文）：　土壌や液中の放射性核種(主にCs)除染を目的に研究を行なった。土壌の放射性核種
を開発したゼオライト-マグネタイト複合材料に吸着させ、磁選機により回収を行うが、土壌からゼオライトに
移行する除染率が年々著しく低下したことと、磁選機の高コストを改善できず、実用化は困難であることが明ら
かになった。ゼオライトのシート化については不織布ゼオライトシートを試作し、福島の水田での除染を試み
た。しかし、十分な除染率は得られず、実用化は困難であった。除染後のガラス固化については優れた固化体が
得られた。さらに、炭酸ナトリウムの添加は、焼成温度を低下させることと、セシウムの気化を抑制する点で非
常に有効であった。

研究成果の概要（英文）：We studied for the purpose of decontamination of radionuclides (Cs) in soil 
and liquid. The radionuclide of the soil is adsorbed to the developed zeolite-magnetite composite 
material and recovered by the magnetic separator. The practical application is difficult, because 
the decontamination rate from the soil to the zeolite has decreased considerably year by year and 
the high cost of the magnetic separator can not be improved. For sheeting of zeolite, a nonwoven 
fabric zeolite sheet was prototyped and tried to decontaminate in rice fields in Fukushima. However,
 the practical application was difficult, because a sufficient decontamination rate was not 
obtained. Good results was obtained for glass solidification after decontamination. Furthermore, the
 addition of sodium carbonate was very effective in reducing the firing temperature and suppressing 
the vaporization of cesium.

研究分野： 無機材料工学
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１．研究開始当初の背景 
(1) 従来の技術 
福島第一原子力発電所から飛散した放射性
セシウム（Cs）やストロンチウム（Sr）など
の放射性核種の除染方法として, 汚染され
た土壌の表面を重機で削り取ったり, 水で
洗浄して汚染物質を移動させる手段が用い
られており, 放射性核種を選択的に除去す
る本質的な除染方法が求められている。これ
に用いる Cs 吸着剤としてゼオライト等を用
いる方法が検討されている。 
しかし, 原発から放出された放射性CsやSr
のほとんどは土壌中に吸着されているため
除染が困難である。簡便に農作物の汚染を避
ける方法として, ゼオライトを水田に散布
して放射性 Csや Srを吸着させ, 農作物への
移行を制御することは可能であるが, Cs や
Sr を吸着させたゼオライトを回収する方法
がない。 
 
(2)申請者らが開発した技術 
 申請者らはゼオライト-マグネタイト複合
材料（以下, 磁化ゼオライトとする）を発明
し, 放射性核種吸着後の磁場回収が可能と
した。さらにネオジム磁石ローラーを有する
磁選機を開発し, 福島川俣町の水田に据え
て現場実証試験を行なったところ, 磁化ゼ
オライト混合土壌を磁石ローラーに３回程
度通すことにより平均約80%の放射性Csの除
染に成功しており, 土壌除染が可能である
という結論が得られている。 
 
２．研究の目的 
申請者らが開発した磁化ゼオライトを用い, 
除染技術の実用化を目指すのが本研究の目
的であり, 具体的には, ①磁化ゼオライト
の研究及び生産方法の検討, ②福島の土壌
に吸着した放射性 Csおよび Sr溶出助剤の研
究, ③除染効率の優れた磁石選別機の開発, 
などを主に研究する。さらには, 低コストで
除染, および回収がきわめて容易である除
染シートの開発も並行して行い, ①安価な
ゼオライトシートの開発, ②福島の土壌に
吸着した放射性 Csおよび Sr溶出助剤の研究
(この研究は磁化ゼオライトの研究と同じ), 
を行う。 
 
３．研究の方法 
(1) 磁化ゼオライトの研究 
 様々なゼオライトのうち, 最も Cs に対す
る選択吸着性が高いモルデナイトに着目し
検討を行った。このモルデナイトを①珪藻土, 
②純粋な試薬, ③籾殻焼却灰や石炭焼却灰
などの天然資源から合成し, マグネタイト
との複合体化により磁化ゼオライトを作製
した。これらの複合材料について, Cs や Sr
の吸着性能や磁場回収能について検討を行
った。 
 さらにはゼオライトおよび磁化ゼオライ
トの処分方法について検討を行った。これは, 

ゼオライトの成分が Si, Al, Na 等の酸化物
であり, これらは加熱によりガラス化する
ことが期待できることから, このゼオライ
トのガラス化により放射性セシウムを閉じ
込める簡便な方法について検討した 。 
 
(2) 磁石選別機の開発 
 磁石選別機については, 既に平成 24〜25
年度の環境省「環境研究総合推進費」の研究
で試作機を作製している。本研究では福島の
水田に仮留置しているこの試作機を基本と
して低コスト化および除染の高効率化を目
指した研究を行った。 
 
(3) 除染シートの開発 
 除染シートについては, 不織布(PE & PP)
にゼオライトを加熱により一体化させたゼ
オライトシート（ゼオライト含量約 50%）を
作製し, また企業にも同様のシートの作製
を依頼した。双方のシートについて, 福島の
水田における現地実証試験を行った。使用し
たゼオライトとしては日本でも産出する低
コストの天然モルデナイトとした。 
 
４．研究成果 
(1) 磁化ゼオライトの研究 
磁化ゼオライト（モルデナイト）について
は, ①珪藻土, ②純粋な試薬, ③籾殻焼却
灰や石炭焼却灰などの天然資源を原料にし
て試み, 全てから合成が可能であり, それ
ぞれの合成条件については, 多数の学術論
文および学会発表により報告している。さら
に性能の良いゼオライトを目指して, 試薬
からチャバサイトを合成したところ, モル
デナイトよりも海水中における吸着率がや
や高い結果が得られた。しかし, チャバサイ
トの合成は単相を得る条件の再現性に問題
があることと, 日本では安価な天然のもの
が産出しないなどの問題点がある。 
図１に磁化ゼオライトを用いた土壌からの
放射性 Cs 除染の手順を示す。福島の土壌は
バーミキュライトなどの粘土鉱物を比較的
多く含んでおり，土壌の平均の陽イオン交換
容量(CEC)値が 20cmol/kg 程度であるといわ
れている。実際に, この純粋なバーミュキュ
ライトについて Cs 吸着試験を行なったとこ
ろ, モルデナイトの次に Cs 選択性が優れて
いたNa-P1型人工ゼオライトに匹敵する性能
が得られた。他のアルカリ金属イオンと比べ, 
汚染土壌中の放射性 Cs+イオン量はきわめて
微量であり，土壌中の放射性 Cs+は粘土鉱物
などに固定されて存在している。この放射性
Cs をイオンとして液中に遊離させるための
溶出助剤溶液の混合が必要となる。その溶出
助剤はKClなどのカリウム塩か(COONH4)2など
のアンモニウム塩である。あるいは, シュウ
酸などの酸を用いて土壌を破砕して溶出さ
せることも可能である。しかし, この溶出助
剤については，塩害による農作物への影響が
無い濃度や種類を選出する必要がある。溶出



助剤の種類については, カリウムおよびア
ンモニウム塩のどちらを用いても大差はな
く, 濃度は 1.0mol•L-1程度が適当であった。 
しかし, この濃度は海水よりも濃厚な溶液
であり, 土壌除染後の塩害を防止するため
には, 0.1mol•L-1以下の低濃度が望ましい。 
溶出助剤と同時に混合した磁化ゼオライト

粉末（土壌に対し約 10%）は土壌よりも遥か
に高い CEC を有しており，Cs+イオン選択性も
優れているため，放射性セシウムは高い割合
で磁化ゼオライトに移行する。最後は磁選機
により放射性 Cs+を多く吸着した磁化ゼオラ
イトが取り除かれ，浄化土壌は農地に戻す。 

図１ 磁化ゼオライトを用いる土壌除染手順 
本研究により, 土壌からの放射性Cs除染実
験を福島の複数の水田で行ない, 平成 24 年
度の実験では約 80%の除染率が得られていた
が, 次年度以降低下し, 最大で約 50%となり, 
この除染率は本研究の研究期間である平成
26 年度以降も, いかなる実験条件でも向上
することはなかった。この原因については直
接的には明らかになっていないが, 土壌か
ら玄米に移行する放射性 Cs 量も同様に減少
している（本研究の実験）ことから, 震災の
翌年程度までは Cs の土壌への固定化はあま
り進んでいなかったが, 粘土鉱物相の深い
ところに Cs が固定化され, 溶出助剤による
液中への移行ができなくなったと考えられ
る。 
除染後のガラス固化体については, 純水の
振とう条件下でもほとんど Cs が溶出しない
条件を見出した。図２に Cs を部分吸着した
天然モルデナイトの焼成(1h)試料の, 純水
中での 14 日間振とう条件下における後の溶
出率を示す。焼成しない場合, 3〜4%の Cs の
溶出がみられるが, 焼成することにより Cs
の溶出が減少し, 1000℃以上では SiO2の結晶
がXRDにて検出されるものの, 試料のガラス
化が起こり, Cs の溶出は検出されなかった。
SEM で観察したところ, これらの試料の表面
は滑らかであり, 一旦溶融したガラス化お
よび低表面積化により Cs の溶出が抑えられ
たと考えられる。 
また, 低温で固化するためには約 10wt%の
炭酸ナトリウムの添加によりガラス化温度
を低減することができ, さらには Cs の揮発
を大幅に低減することができ, きわめて有
効であることを明らかにした。 

図２ Cs 吸着した天然モルデナイトの各温度小
生体における純水による Cs の溶出率 (14 日間) 
 
(2) 磁石選別機の開発 
 磁選機の低コスト化および除染の高効率
化については, 筒型のネオジム磁石の性能
の向上や磁石から磁化ゼオライトを剥ぎ取
るスクレーバーの改良を行ない, 土壌との
混合物からの磁化ゼオライトの回収率を向
上させることができた。しかし, 磁選機その
もののコストを低減させること, および磁
選速度を向上させることは困難であり, (1)
で述べた土壌中への放射性セシウム固定化
の２点の問題点から, 現在のところ実用化
は難しいという結論に達した。 
 
(3) 除染シートの開発 
 天然モルデナイトを用いた不織布シート
の作製は容易であり, 不織布の原料である
PE や PPのガラス転移温度近くの温度で軟化
させ, 天然モルデナイトを付着させること
により得ることができた。実験室レベルの研
究では, 福島の汚染土壌10gに 0.1mol•L-1の
塩化カリウム溶液200mLを溶出助剤として入
れ, 2.0g の除染シートを入れて 16h振とう機
により混合し土壌の除染率を求めた。その結
果, 実験室内では 15〜36%の除染率となり, 
除染シートを倍量の4.0gとした実験では49%
の除染率となった。これらの除染率の値が
(1)の磁化ゼオライトを用いる実験よりも小
さいのは, 磁化ゼオライトが土壌と混合し
て直接接するため, 土壌からの移行がし易
いものと考えられる。 
 企業で同様の不織布除染シートを作製し, 
福島の水田で試験（２週間程度水田に沈め放
置）を行なったが, 除染率は最大で 10%程度
と小さかった。この理由としては, シートと
土壌はよく接するようにはしていたが, 実
験室のような振とう条件でないため, Csの移
行が困難であるためと考えられる。 
 従って, シートによる除染は, まだまだ改
善の余地はあるものの, 福島の水田に適用
した場合の低い除染率を考えると実用化は
困難である。 
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