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研究成果の概要（和文）：川俣町山木屋小学校校庭のセシウム汚染土壌を予めキレート剤であるクエン酸とともに　遊
星ボールミルによって粉砕し，洗浄後，電気泳動を行うことで60%程度の除染率を達成できた．現地実験で行ったパイ
ロットスケール実験では，汚染土壌5kgに対して70%の除染率を得た．また，電気泳動装置に用いた多孔質アルミニウム
電極について，電極内部へのセシウム吸蔵能力を，安定同位体セシウム塩化物を用いた擬似汚染水を対象に調べた．そ
の結果，セシウムは電圧の印加とともに速やかに電気吸蔵され，一旦吸蔵したセシウムは電極の極性を逆にしても放出
されることはなく，セシウム汚染水対策技術として期待できることを発見した．

研究成果の概要（英文）：The decontamination rate of about 60% has attained for the cesium contamination 
soil of the Yamakiya Kawamatamachi Elementary School schoolyard by electrophoresis method at which the 
soil was ground preliminary with the citrate using the planet ball mill. In the pilot scale experiment 
conducted in the local experiment, the decontamination rate of 70% was obtained against 5 kg of 
contaminated soil. About the porous aluminum electrode used for the electrophoresis apparatus, the cesium 
occlusion capability inside an electrode was investigated for the pseudo-contaminated water which used 
the stable isotope cesium chloride. As a result, electric occlusion of the cesium is promptly carried out 
with application of voltage, and even if the occluded cesium makes polarity of an electrode reverse, it 
is not released, and it can be expected as cesium contamination water treatment technology.

研究分野：無機工業化学
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
筆者らが所属する近畿大学は川俣町から

震災復興アドバイザーを受諾し，オール近
大福島県川俣町支援プロジェクト（オール
近大プロジェクト）を，川俣町が抱える様々
な問題に対応しながら町の復興を支援する
目的で2013年に立ち上げ，原子力研究所，
医学部，農学部，薬学部，理工学部，工学
部，文芸学部等から多くの研究者が様々な
活動を展開している．我々除染チームはオ
ール近大プロジェクトに先駆けて 2012 年
3 月に活動を開始した．中でも近畿大学原
子力研究所所員は 2011 年 4 月から放射線
測定による放射線環境の把握を開始した．
除染チームが川俣町を視察したのは活動開
始に当たる 2012 年 3 月のことで，広大な
大地を廻りながら仮置き場にオレンジ色の
フレコンバッグがクレーンで次々と積み上
げられている様子を視察した際，仮置き場
や中間貯蔵施設に保管されている汚染土壌
の減容化に繋がるラジオセシウム(Cs)汚染
土壌の再生技術開発の必要性が窺えた．す
なわち，除染作業で集められた大量の Cs
汚染土壌の再生技術である．その場合，農
地の土壌については再利用可能な技術が望
まれる．  
 
２．研究の目的 
 川俣町山木屋小学校校庭のセシウム汚染
土壌の除染を目的とする． 
 
３．研究の方法 
(1) イオン液体 
 イオン液体はその名前の通り広い温度範
囲で液体として存在する塩で，蒸気圧が低
く，熱安定性に優れており，電気伝導性が
高い．電位窓が広く，燃料電池やスーパー
キャパシタの電解質をはじめ，化学合成や
バイオテクノロジー分野でも新たな用途を
生んでいる 3)．ここでは，イオン液体その
ものを電極とするイオン液体電極を提案し，
電気泳動の原理を利用した土壌からの放射
性 Cs 除去について検討した．本実験で使
用したイオン液体はイミダゾリウム塩系を
中心に４種類を選び，担当の研究室で合成
した． 
 
(2) サンプル土壌 
 ラジオセシウム汚染サンプル土壌は川俣
町の山木屋小学校の校庭表土の粒子径 125 
m 以下の篩取分を使用した．なお，サン
プル土壌はイオン交換水で煮沸しても Cs
イオンの溶出は認められないことをあらか
じめ確認した． 
 
(3) 電気泳動装置 

①ラボ用電気泳動セル 
 ラボ実験で使用した電気泳動セル（ラボ
用セル）の概略を図１に，また，ラボ用セ

ルの下部電極の様子と全容の写真を図２に
示す． 

 
図 1 ラボ用電気泳動セルの概略図 
 

 

図 2 ラボ用セルの下部電極（写真左）と組み立

てたセルの全容（写真右）． 
 
② フィールド実験用泳動電極 
現地でのフィールド実験ではラボ実験で

の汚染土 15 g 規模に対して数 kg 規模を想
定し，容量は 62.5 L にスケールアップした
タイプのセル（枡型泳動セル，図 3）を提
案した． 

 
図 3 フィールド実験用枡型泳動セル 

 
(4) 測定 
 電気泳動処理後の放射能は特に断らない
限り放射能測定モニタ RAD IQ FS200（千
代田テクノル製）によるカウント測定をル
ーチンとして行い，特に重要と思われるサ
ンプルについては近畿大学原子力研究所に
おいて Ge 半導体検出器 IGC1619（PGT
製）とガンマ線スペクトロメトリ用ソフト
ウェア ガンマスタジオ（SEIKO EG&G
製）による測定を実施し，処理前後の比放
射能 (Bq/g)を比較した． 
 ルーチン測定は処理後のサンプル土壌 8 
g を容量 100 mL のプラ壺容器に採取し，
本体のマリネリ容器の中央に設置し，行っ
た． 



 
４．研究成果 
(1)汚染土壌の経年変化 
図 4 に示したように，本法による除染率

は時間の経過とともに低下し，本研究を開
始した 2012 年度当初は 80%近い除染能力
を発揮していたが，2 年経過後の 2014 年
度においては 20%を切る程度まで低下す
ることが明らかになった．これは，セシウ
ムイオンの土壌中での安定化が原因で，時
間経過とともにより安定に吸着できる粘土
質成分の吸着サイトに移動する結果と判断
される．実験に用いた土壌は密閉容器に閉
じ込めた状態で実験室に保管した状態であ
るが，その状態でもこのような安定化が確
認された． 

 

図 4 電気泳動的手法によるセシウム汚染土壌の

除染率とその経年変化 
 
 したがって，セシウム汚染土壌の除染手
法としては，除染が最も困難な粘土成分を
対象とした検討を進めるのが重要と思われ
る．また，その除染が困難な粘土質成分中
に取り込まれたセシウムイオンを電気泳動
法によって除去するために，電気泳動法を
適用前の前処理として土壌の混合粉砕処理
について検討した． 
 
(2) 粘土質成分の分取方法 
 粒子径 125 m 以下のサンプル土壌から
粘土質成分を分取し，使用した．分取の方
法は以下のとおりである． 
 サンプル土壌をビーカーに取り，土壌

を激しく撹拌した後，静置し，沈降速度の
違いによって砂質と粘土質を分離－分取す
る方法を検討した．撹拌方法は超音波を使
用する方法とペイントシェーカーを使用す
る方法の 2 通りについて検討した．図 5 は
100W の出力で 30 分間超音波を照射し，
静置後，粘土質成分吸引分離する一連の操
作を示したものである． 

 

図 5 超音波照射による沈降によるサンプル汚染

土壌の砂質成分と粘土質成分の分離の様子 
 

 
この操作によって，元の粒子径 125 m

以下の篩取分のうちの約 60%が粘土質成
分であることがわかった．これら元のサン
プル土壌と砂質および粘土質成分の放射能
を測定したところ，それぞれ 915.0 cpm/g, 
411.6 cpm/g, 1489.1 cpm/g を示した．以上
の結果より，粘土質成分の比放射能が最も
高いことが明らかになった．以後の除染実
験は分離操作を行い，分取した粘土質成分，
すなわち，除染が最も困難な成分を対象に
行うこととした． 
図 6 は撹拌羽根を使用したペイントミキ

サーで 4 時間撹拌し，静置後，粘土質成分
吸引分離する一連の操作を示したものであ
る． 

 
図 6 超音波照射による沈降によるサンプル汚染

土壌の砂質成分と粘土質成分の分離の様子 

 
図 7 は超音波照射法とペイントミキサー

法でのサンプル土壌から分離される砂質お
よび粘土質成分それぞれの割合と非放射能
を示したものである．ペイントミキサー法
と超音波照射法を比較すると，ペイントミ
キサー法で回収できた粘土質成分は 37%
であるのに対し，超音波照射法では 60%と
高い値を示し，それぞれの比放射能も 1228 
cpm/g から 1489 cpm/g と，より高濃度に
セシウムイオンを含む粘土成分が分取され
ていることが示されている． 

 



 

図 7 分離方法の違いによる砂質，粘土質各成分

の比放射能の比較 
 
一方で，砂質成分においてはペイントミ

キサー法で分取した成分の比放射能は 460 
cpm/g であるのに対して超音波照射法での
分取成分は 329 cpm/gと分離前のサンプル
土壌と比べると 1/3 程度に低下しており，
超音波照射法を採用することでより確実な
砂質成分と粘土成分の分離ができているこ
とが確認された． 

 
(3) 塩＋キレート添加系の粉砕処理と除
染の効果 

4 の(2)で明らかになった超音波照射法に
よる砂質成分と粘土質成分の効率的な分離
操作によって分取された粘土質土壌を対象
に，吸着しているセシウムイオンを置換さ
せる目的で粘土質土壌に各種アルカリ金属
イオン共存下で粉砕し，その後電気泳動で
の除染を試みた．粉砕処理は容量 500 mL
のジルコニアポットを最大 4 個セットでき
る遊星ボールミル（フリッチュ製）を使用
した．粉砕方法は，粘土質土壌 15 g に所定
量の塩を加え，直径 10 mm のジルコニア
製ボールを１ポットあたり 150 個装填し，
水を 50 mL 加えた後，所定の時間粉砕した．
粉砕処理後，試料を取り出し，十分な水で
洗浄し，添加した塩類を除去した．洗浄後
の土壌を電気泳動セルに装填し，100 V，
60 分間電気泳動処理を行った．  
 予備実験よりアルカリ金属イオンの添加
が有効であることがわかったので，次によ
り安価に入手できる塩類として塩化カルシ
ウムを選んだ．また，錯体形成能を持つ試
薬としてクエン酸（CA），クエン酸三アン
モニウム（ACT）および EDTA を選び，土
壌＋塩＋キレート剤の３成分を混合粉砕す
ることで除染効率を高める効果を狙った．
なお，粉砕処理後の試料は添加した塩類お
よびキレート剤を十分に除去後，電気泳動
実験に供した． 
 結果より，土壌＋塩＋キレート剤の３成
分を混合粉砕し，その後電気泳動による除

染を行うことによって，更に高い除染率を
実現できることを見出した．特に試料名 H
の CaCl2 を 3g, ACT を 4 g を添加した系
の除染率が最も高い 60.7%を発揮すること
がわかった． 
 
表 1 土壌＋塩＋キレート剤の３成分を混合粉砕

条件と除染率 

 

*除染率： 
100－（除染後の粘土質成分の比放射能(cpm/g)／
除染前の粘土質前の比放射能(cpm/g)）✕ 100 
%**：土壌に対する混合割合 

 
(4)フィールド実験 
 4 の(3)のラボ実験で最も高い除染率を示
した土壌＋塩＋キレート剤の３成分を混合
粉砕後，電気泳動による除染についてフィ
ールド実験を行った． 
フィールド実験においては除染対象土壌

は超音波を利用する方法で分取した粘土成
分のみではなく，125 mm 以下の粒子サイ
ズの土壌全体を対象とした．分級した土壌
は4の(3)において最も効果が確認されたG
（クエン酸）および H（クエン酸三アンモ
ン）の条件で混合粉砕処理を行い，粉砕後
の土壌は添加した塩類およびキレート剤を
十分に除去した後，電気泳動実験を行った．
なお，電気泳動実験は１バッチ 5 kg の土壌
を対象に実験を行い，回収した試料につい
て Ge 半導体検出器による測定を行った．
電気泳動条件は 100 V，1 時間である． 

 
図 8 左は<125 mm 以下に分給された土壌（左：

農園土壌，右：校庭土壌）．右は電気泳動実験装置

と電気泳動実験の様子． 
 

 クエン酸を使用した場合の試料を I，ク
エン酸三アンモンを使用した場合の試料を
J として Ge 半導体検出器での測定結果を
表 2 に示した． 
クエン酸およびクエン酸三アンモンのい

ずれを用いた場合もほぼ 70%の除染率が
得られた．この結果はラボ実験の結果と比
べるとより高いことがわかる．これはラボ
実験で対象とした土壌は超音波を使用し
125μ以下の土壌から粘土質成分のみを分
取したサンプルであったのに対して，フィ



ールド実験では 125μ以下のすべての成分
を対象としたことによる数値と判断される． 

 
表 2 土壌＋CaCl2＋キレート剤の３成分を混合

粉砕条件と除染率 

 
除染率＊：Cs-137 で計算 

 
なお，実験に使用した多孔質アルミニウム
自体，水中に溶存する金属イオンに対して良
好な電気吸蔵特性を示すことが明らかにな
ったので，これについてはスマートプロセス
学会誌，Vol. 4, No. 6(2015)に投稿（特許
出願済）を行ったので参照されたい． 
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