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研究成果の概要（和文）：福島環境回復へ向けた研究開発として、福島のCs汚染土壌から溶融塩法を用いたCs除
去および構造解析を行った。
溶融塩法（NaCl-CaCl2混合塩）を用いて、土壌と塩が質量比で1:1になるよう添加した後に700度で加熱処理し、
その後水洗いすることにより、Csを100%除去（蛍光エックス線分析による検出限界以下）することに成功した。
またCs除去後の土壌についてＸ線回折法等により構造解析を行った結果、元の土壌の結晶構造から普通輝石、和
田石、赤鉄鉱、方解石になることを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：As research and development for Fukushima environment recovery, Cs removal 
and structure analysis  from Cs contaminated soil of Fukushima using molten salt method were 
investigated.As a result, Cs 100% removal (less than detection limit by the fluorescence X-rays 
analysis) was achieved using molten salt method.In addition, we clarified that the soil after the Cs
 removal, Augite, Wadalite, hematite, and  calcite formations from original soil were confiemed.

研究分野：Ｘ線構造解析、粘土鉱物、その場分析、溶融塩、電気化学

キーワード： 粘土鉱物　Ｘ線分析　溶融塩

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
東日本大震災により発生した福島第一原子力発電所事故により大量の汚染土壌が発生した。事故後8年を経過し
た現在も汚染土壌の減容および再生利用は解決すべき重要な課題である。今回セシウムが土壌から除去されるメ
カニズムを放射光X線を用いたその場分析により明らかにした。これは効果的にセシウムを除去する方法として
有効であり、減容再生利用へ向けた研究開発の促進へむけた研究成果である。



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事故に伴い放出された大量の放射性セシウム(以下:Cs)の減容化は
喫緊の課題である。放射能汚染土壌は粘土鉱物に収着していることが分かってきており、
その減容処理が必要である。減容化へ向けた処理方法は「焼成」が有効な処理法の一つで
ある。我々は焼成方法の一つ「溶融塩処理による Cs 脱離」を推進している。最近得られ
た結果として、NaClと CaCl2の混合塩を用いて、減圧下(1.4Pa)、700℃ 加熱処理を行うこ
とで、100%の[Cs]脱離に成功した。またその際、粘土鉱物は加熱過程において段階的に構
造が転移し、複数の結晶（輝石）に変化することが X線回折法(XRD)等による構造解析に
より分かってきた。しかしながら Cs が加熱過程で脱離するメカニズムおよび構造変化は
分かっていない。そこで今回、[Cs]脱離過程のその場X線吸収分光法(XAFS)を行うことで、
Cs 近傍の局所構造を脱離過程でその場構造解析する事によりメカニズム解明する方法を
提案する。本課題では、溶融塩処理法を用いたセシウム脱離過程を “実試料を減容するそ
の場で”分析する手法として展開することを目標とし、その場 XAFS測定による Cs脱離過
程の構造解析からメカニズム解明を行う。 
 
２．研究の目的 
本研究課題では、放射能汚染土壌の減容および再利用化へ向け、溶融塩処理を用いた Cs
脱離過程において、これまで未解明であった脱離過程のその場 X線吸収分光法(XAFS)測定
を行うことにより、Cs脱離過程の構造変化を決定する。 
 
３．研究の方法 
非放射性 Csを福島風化黒雲母(以下:WB)に飽和収着し、モル比 1:1の NaCl-CaCl2混合塩
を重量比 1:1でWB粉末に添加した。この試料に対して室温から 700℃の温度範囲で 100℃
ごとに in situ XAFSを行い、混合塩の有無によるスペクトルの違いを比較検討した。また
加熱処理後に混合塩を除去した試料に対して通常の(ex situ) XAFS 測定と蛍光 X 線分析
(XRF)を行い Cs除去率の温度依存性を調べた。XAFS実験は SPring-8 BL-11XUにおいて実
施した。 
 
４．研究成果 

In situ XAFS測定により得られたスペクトルについて、フーリエ変換により得られる動
径分布関数を比較した。混合塩無添加の場合一連の加熱処理において変化が見られず、Cs
は WB中に保持されている事が分かった。一方混合塩添加の場合、室温から 400℃までは
2.0Åのピーク(Cs-O)に変化が見られなかったが、500℃から 700℃まで徐々に長距離側への
シフトを確認し、加熱後室温に戻した時、その距離が 2.9Åとなり完全に異なる構造を観測
した。このピークについて、CsCl+NaCl-CaCl2試料と比較したところ 2.9Åとよく一致する
事から、Cs-Cl結合の形成を確認した。加熱後に混合塩を除去した試料の ex situ XAFS測定
と XRF測定から得られた結果をもとに Cs除去率を算出した結果と合わせて検討したとこ
ろ、Csは高温過程でWBから除去され、除去された Csは塩中に取り込まれる事が分かっ
た。 
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