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1. はじめに

放射性 Csの土壌中での挙動については，これまで様々
な研究が行われてきた．そもそも放射性 Cs は，大気圏
核実験（1945年 ∼ 1980年）やチェルノブイリの原子力
発電所の事故（1986年）により生じた放射性降下物とし
て，福島第一原子力発電所の事故以前から環境中に存在
している (Igarashi et al., 2015)．そのため，降下物が沈
着した農地土壌中の放射性 Cs の挙動，また土壌から米
への放射性 Cs の移行については 1959 年からモニタリ
ングが行われていた（駒村ら, 2006）．一方，放射性 Cs
の土壌中の挙動は，原子力発電に伴い発生する高レベル
放射性廃棄物の処分に係わる環境影響評価の点からも重
要な研究である．環境影響評価では地層処分後に処分場
から放射性物質が漏出し，岩盤の切れ目を経由して地下
水とともに地上へ移行することを想定しており，対象と
なる放射性核種について安全評価を実施している（核燃
料サイクル開発機構，1999）．その対象核種に放射性 Cs
（135Cs，半減期 230万年）が含まれており，処分場から
地上に移行した放射性 Cs の土壌中，特に農地土壌につ
いての研究が進められてきた．
基本的に Cs は土壌に吸着しやすく，また一度吸着す
るとなかなか溶出しない．これは，土壌中のイライト，
バーミキュライトなどの鉱物が Cs を選択的に，強固に
吸着するサイトを持つからである．海底堆積物ではイ
ライトは高緯度地域に多く含有しており（須藤談話会,
2000），日本の土壌全般に含まれている粘土鉱物である．
実際，日本全国 36 地点で採取した農地土壌中全てにイ
ライトの含有を認めている（石川ら, 2007）．バーミキュ
ライトは福島で一般的に存在しており，福島の汚染土壌
中のバーミキュライトが放射性 Cs を強く固定している
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ことが報告されている（Mukai et al., 2014）．これらの
粘土鉱物が日本の土壌に広く分布していることから，福
島第一原子力発電所の事故により拡散し地表に沈着した
放射性 Cs は土壌中を移動しにくく，そのため多くの土
地では薄く表層土壌のみを除去することで除染を可能と
した．
事故当初問題となった放射性物質は放射性 Cs と放射
性ヨウ素（131I）であったが，Csと Iの土壌への吸着特
性の違いは，浄水場で明確に現れた．浄水場で水道水を
つくるための基本的な処理は， 1⃝河川等から取水した原
水中の濁質成分（主要成分は土壌粒子）に凝集剤を加え
凝集沈殿除去し， 2⃝上澄みをろ過した後， 3⃝塩素消毒す
る，という手順で行われる．ヨウ素は水環境中ではヨウ
化物イオン（I−）またはヨウ素酸イオン（IO−

3）という
陰イオンで存在するため土壌粒子に吸着しにくく，した
がって浄水処理では十分除去されなかった．事故当初は
一部の都市で水道水から放射性ヨウ素が検出され問題と
なったが，131Iの半減期が 8日と短かったことが幸いし，
水道水からの放射性ヨウ素の検出は長くは続かずに済ん
だ．一方 Cs は濁質成分に強く吸着しており凝集沈殿処
理で除去されたため，水道水中に放射性 Cs が検出する
ことはなかった．その反面，凝集沈殿物である浄水汚泥
には放射性 Cs が濃縮した．いくつかの県では，放射性
Cs を高濃度に含む浄水汚泥は国が処分する指定廃棄物
や地方自治体が処分する特定廃棄物となっており，適切
な処分が進められている．
本解説では，当該事故に伴い発生した放射性 Cs を含
む廃棄物の処分に着目し，土壌や粘土への Cs の吸着挙
動やその土壌有機物の影響について筆者の研究紹介も含
めて話題提供したい．

2. 土壌中の粘土鉱物が持つ選択的 Cs吸着能

Cs に対して強い吸着保持能力を持つ粘土鉱物は，前
述したイライトやバーミキュライトのほか，ゼオライト
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が挙げられる．これら粘土鉱物の Cs の吸着特性につい
ては多くの研究が実施され，また総説や解説も出されて
いる（中尾, 2021; 山口, 2014）．イライトのような雲母
鉱物やバーミキュライトは，陽イオン交換サイトである
Regular Exchange Site（RES）の他，その板状粒子の端
面に Frayed Edge Site（FES）と呼ばれる Csを選択的に
吸着するサイトを持っている．30 種類の水田土壌にお
いて，土壌に吸着した Cs のうち，陽イオン交換反応等
では容易に脱離しない，強く固定された Csの割合（Fix.
Cs）は土壌中の相対的なイライト含有量（Relative illite
content）と正の相関を有し（Fig. 1），FESを持つイライ
トの存在が土壌の Cs 固定能に多大な影響を及ぼすこと
が示されている（石川ら, 2007）．モルデナイト型ゼオラ
イトでは，Csの大きさと適合する細孔に Csが選択的に
保持される（奥村ら, 2013）．以上のように，いくつかの
粘土鉱物は構造やメカニズムは異なるものの Cs を選択
的に吸着保持するサイトを持っている．それらサイトの
容量は鉱物の種類や風化の度合いに依存し，また土壌中
には一般的に数種類の鉱物が混在しているため，場所に
よって土壌の Cs 吸着保持容量は異なる．そのため，鉱
物や土壌について選択的な放射性 Cs の吸着保持容量の
指標として Radiocesium Interception Potential（RIP）が
用いられている．ごく簡単に言うと，RIPは，陽イオン
交換サイトを強制的に K イオンで満たし，Cs が選択的
に吸着できるサイトのみに放射性 Cs が吸着できる状態
で，放射性 Cs吸着量を求めている．この RIPは土壌中
の植物が吸収できない放射性 Cs量の指標ともなるため，
土壌中の RIPと土壌から作物への 137Cs移行係数は高い
相関が見られる（Takeda et al., 2014）．
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Fig. 1 137Cs固定率（Fix.Cs）と相対イライト含有量の関係．
石川ら (2007) より引用．
Relationship between Fix.Cs and relative illite content. Adapted
from Ishikawa et al. (2007).

3. 管理型最終処分場での放射性 Csを含む
廃棄物の処分と土壌

3.1 特定一般廃棄物，特定産業廃棄物の最終処分に伴
う土壌層の設置
福島第一原子力発電所の事故に伴い発生した放射性物
質を含む一般廃棄物および産業廃棄物のうち，放射性 Cs
濃度が 8,000 Bq kg−1 以下の廃棄物は特定一般廃棄物ま
たは特定産業廃棄物として，既存の管理型最終処分場に
処分されている．管理型最終処分場では，降雨が処分場
内に浸透した浸出水を集排水管で集め，浸出水処理施設
で処理をした後，処理水を周囲の水域環境へ放流してい
る（Fig. 2）．浸出水処理施設は有機成分や重金属等の
有害物質を除去するために複数の処理工程から構成され
ている．しかし，既存の管理型最終処分場では放射性物
質を埋め立てることを想定していないため，浸出水処理
施設に放射性物質を除去する工程はなく，また一般的な
処理工程で Csを除去することは難しい（Ishikawa et al.,
2014）．したがって，処分場内の放射性 Csが浸出水とと
もに処分場から排出されないように，つまり処分場内に
放射性 Csを留めることが重要である．その対策として，
管理型最終処分場への特定一般廃棄物，特定産業廃棄物
の処分では，埋め立てられた廃棄物 3 m以内の厚さに対
して 50 cm厚さの土壌層を設けている（Fig. 3）（環境省,
2013）．これは廃棄物から放射性 Csが溶出した場合に周
囲の土壌層で放射性 Cs を保持し処分場外への漏出を防
ぐことを目的としている．

3.2 管理型最終処分場の土壌層の Cs 保持能向上に関
する検討
著者らは，管理型最終処分場から放射性 Csの漏出を防
止する目的で，Fig. 3に示す土壌層の土壌に粘土鉱物を
混合することによる土壌層の Cs保持能向上を検討した．
最終処分場内の土壌層中の液相は前述の浸出水である．
いくつかの管理型最終処分場の浸出水の水質を Table 1
に示す．浸出水には廃棄物から溶出した様々な物質が含
まれており，Caや K，Mg濃度が高い．また，ここで示
している Cs 濃度は安定同位体 Cs（133Cs）の濃度であ
る．浸出水中にはそもそも天然に存在する 133Cs が µg
L−1 オーダーという極低濃度で含まれている．加えて，
溶存有機態炭素（DOC）も含まれている．土壌層中に粘
土鉱物を混合することによる放射性 Cs の吸着保持量の
向上の程度は，後述するように浸出水の水質に依存する．

3.3 吸着等温線から見る粘土鉱物への Cs 吸着に対す
る液相の水質依存と Cs吸着サイトとの関係

Cs の土壌または粘土鉱物への吸着特性を示す吸着等
温線は，吸着平衡後の液相中 Cs濃度（C）と固相への Cs
吸着量（Q）からを求められるが，その多くが Freundlich
モデルに適合する．

Q = KF ×Cn

KF：Freundlich係数
n：Freundlich指数
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Fig. 2 管理型最終処分場の概要．
Schematic diagram of a controlled landfill site.

Fig. 3 特定一般廃棄物 · 特定産業廃棄物の埋立処分に係る処理基準の概要．
Schematic diagram of landfill standard for specified general and industrial wastes.

Table 1 管理型最終処分場の浸出水の水質．
Water quality of controlled landfill leachate.

処分場 Ca [mg L−1] K [mg L−1] Mg [mg L−1] Cs [µg L−1] pH DOC [mg L−1]

E処分場 1554 604 106 16.6 7.4 23.8
I処分場 2610 736 103 3.4 7.4 14.9– 23.4

M処分場 2002 1633 1.4 24.9 7.2 38.3

Table 2 Freundlich 式のパラメータと相関係数．Ishikawa et al (2017) より引用し抜粋．
Freundlich isotherm parameter and correlation coefficient. Adapted from Ishikawa et al. (2017).

　 Cs水溶液 Cs添加浸出液
KF n R KF n R

Illite W 7.5 × 103 0.62 > 0.99 4.2 × 101 0.91 > 0.99
Illite Y 2.6 × 104 0.51 0.99 5.5 × 101 0.84 0.99
Zeolite 3.3 × 104 0.96 0.95 1.0 × 103 1.02 0.95

Freundlich 式は経験式であり，n と KF の理論的な解釈
は議論の余地があるものの，基本的に KF は吸着容量に
関連した係数であり，nは吸着サイトの均質性に対応し
た値である（Foo and Hameed, 2010）．nが 1の場合であ
る Q = KF ×C は Henry 式であり，この場合の KF は濃
度に依存しない吸着性を示す分配係数（Kd）となる．一
方 nは収着の強度や収着サイトの不均質性に関連してい
ることが知られており，1に近い数値であるほど吸着サ
イトの均質性が高い（Foo and Hameed, 2010）．多くが
Freundlich式に適合する．

2 種類のイライト（illite W, illite Y）とモルデナイト
型ゼオライトを用いた Cs のバッチ収着実験（Ishikawa

et al., 2017）から得られた吸着等温線から，鉱物の Cs吸
着サイトについて議論したい．超純水に Cs を溶解した
Cs 水溶液と，最終処分場浸出水に Cs を溶解した Cs 添
加浸出液を試験液とし，遠沈管内で各鉱物と数段階の Cs
濃度の試験液を振とう混合し，吸着平衡後の液相中 Cs
濃度と固相への Cs 吸着量を求め吸着等温線を得た．ど
ちらの試験液でも吸着等温線は Freundlichモデルに適合
した．
各吸着等温線を Freundlich式に当てはめた場合の各パ
ラメータと相関係数を Table 2に示す．イライトでは Cs
水溶液での n値は 0.51 ∼ 0.62であり，Cs含有浸出水で
の n 値は 0.84 ∼ 0.91 であった．競合イオンが含まれて
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Fig. 4 土壌溶液の三次元蛍光スペクトル．（A）鉱物接触前，（B）ゼオライト接触後，（Ｃ）イライト接触後．Tameta et
al. (2021) より一部抜粋．
Three-dimensional fluorescence spectrum: (A) soil solution; (B) after contact with zeolite; (C) after contact with illite.
Adapted from Tameta et al.(2021).

いない Cs 水溶液ではイライトが持つ RES と FES 両方
への Cs 吸着が可能であるために Cs が吸着できるサイ
トがより不均質となり n値が小さくなる．それに対して
Cs 含有浸出水では RES へは浸出水中に含まれる Ca や
Mg などの他のイオンが優先的に吸着し，Cs は FES の
みに吸着することとなるため，Csが吸着できるサイトと
してはより均質性が高くなると言える．モルデナイトで
はどちらの試験液でも n は 1 前後であり，Cs が吸着す
るサイトに異質性が認められない．

3.4放射性同位体 Csと安定同位体 Csの関係
浸出水中にはそもそも天然に存在する安定同位体 Cs

（133Cs）が µg L−1 オーダーという極低濃度で含まれて
いる（Table 1）．133Csと 137Csは化学的にほとんど同じ
挙動をするため，鉱物や土壌への浸出水中の放射性 Cs
の吸着挙動を検討する場合には，その際の Cs 濃度を放
射性 Cs 濃度ではなく元素としての Cs 濃度，すなわち
133Cs，134Cs，137Csの合算した濃度として考える必要が
ある．放射性 Cs の排水基準は，含まれる放射性 Cs が
137Cs のみと考えた場合 90 Bq kg−1 であり，これはお
およそ 28 pg L−1 に相当する．排水基準の 1000 倍高い
濃度の 137Cs が浸出水中に含まれていたとしても 28 ng
L−1 であり，浸出水中の 133Csの濃度と比較すると無視
できるほど小さい．137Cs 濃度は一定で 133Cs 濃度を増
加させた場合，137Csの Kd は顕著に低下する（福井 ·桂
山，1976）．実際に微量の 137Csを添加した浸出水を用い
て 137Csの Kd を求めると，浸出水中の 133Csから求めた
Kd と同等となる（伊藤ら, 2016）．上述のように 134Csと
137Cs の濃度は 133Cs と比較して無視できるほど微量な
ので，133Cs 濃度のみで収着能を評価できる．したがっ
て，廃棄物から溶出した放射性 Cs がどの程度土壌や鉱
物に収着するのかは，浸出水中の 133Cs濃度に依存する．

3.5 Cs収着に対する土壌有機物の影響
土壌にイライトまたはゼオライトを混合すると，Csの
吸着量は増加する．しかし，混合した粘土鉱物によって

増加すると推定される Cs 収着量よりも実際の収着量は
低い（千葉ら, 2019）．その理由は，土壌に混合した粘土
鉱物へ土壌有機物が吸着することで，イライトの FESや
ゼオライトの細孔への Cs のアクセスを妨害するからで
あると考えられている．
土壌有機物は一般的に酸やアルカリへの溶解性から
フミン酸，フルボ酸，ヒューミンに分類されている．土
壌有機物には特定の構造を持たず，土壌によってその特
性も異なるが，カルボキシル基や水酸基，カルボニル基
など様々な官能基や芳香族化合物を持つことが知られ
ており（熊田，1981），粘土鉱物と相互に作用する．ま
た，13C NMR と FT-IR 分析を利用することで，土壌中
の芳香族化合物がイライトやクロライトなどの粘土鉱
物表面に強く結合することが示されている（Hong et al.,
2019）．イライトは，鉱物に溶存有機物がわずか 2 mg
g−1 吸着することで同じ方法による比表面積測定値が半
分以下にまで減少したことが報告されている（Kaiser and
Guggenberger, 2003）．また，イライトにフルボ酸を混合
したことで分配係数が 1桁低下したのに対し，モンモリ
ロナイトでは 30 % 程度低下したのみであり（Staunton
and Rouband, 1997），土壌有機物による粘土鉱物への Cs
収着阻害の度合いは鉱物によって異なると考えられる．
モルデナイト型ゼオライトとイライトへの Cs の収着
に対する溶存有機物（DOM）の影響に関する研究（Tameta
et al., 2021）を紹介する．黒ボク土壌と超純水を混合し
た後ろ過した DOMを含むろ液（土壌溶液）と，土壌溶
液と粘土鉱物を接触混合した後の液をろ過したろ液につ
いて三次元蛍光分析を行った（Fig. 4）．鉱物接触前の土
壌溶液（Fig. 4（A））ではフミン酸とフルボ酸のピークが
確認できる．ゼオライト接触後（Fig. 4（B））およびイラ
イト接触後（Fig. 4（C））では図のピークの色が薄くなっ
ている．これは蛍光強度が低減した分の DOMが鉱物に
吸着したことを意味し，特にイライトの方で吸着量が多
い．この DOMの減少は，全有機体炭素計で鉱物接触前
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後の試料を測定しても差が見られないほど小さい．しか
しながら，あらかじめ鉱物と土壌溶液を接触させ DOM
が吸着した状態で Cs を添加すると，DOM を事前に吸
着させない場合より 70 %以上も Cs収着が阻害される．
極少量の DOM の吸着が鉱物の Cs 収着に大きな影響を
及ぼすことが示されている．

4. おわりに

土壌や鉱物への Cs の吸着に関する研究の歴史は比較
的古く，特に福島第一原子力発電所の事故以降，活発に
研究が行われてきた．さらに近年では分析機器の発展に
より，多角的な視点から吸着メカニズムなどミクロな情
報や新たな知見が生まれており，まだまだ学術的に魅力
的なテーマである．今後の研究の発展にも注目していき
たい．
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要 旨

放射性 Csは，土壌中に存在する Csを選択的に吸着固定できるサイトを持つ粘土鉱物により強く保持さ
れるため，土壌中では非常に動きにくい．一方でその吸着特性は様々な要因に依存する．本解説では，
福島第一原子力発電所の事故により発生した放射性物質を含む廃棄物の中でも特定廃棄物の最終処分に
おいて，管理型最終処分場に設置された土壌層に関連し，Csの土壌および粘土鉱物への吸着挙動に影
響を及ぼすいくつかの因子すなわち液相中に共存するイオンの濃度や，天然に存在している安定同位体
Cs，また土壌有機物の存在について，筆者のこれまで実施した研究を交え話題を提供する．

キーワード：放射性 Cs，安定同位体 Cs，管理型最終処分場，浸出水




