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1   はじめに 

東日本大震災に伴う福島第一原子力発電所事故に

より放出された放射性物質により、東北および関東

地方を中心とする広範囲の地表が汚染された。半減

期が約 30 年である放射性セシウム Cs-137 は主要な

放射性物質のひとつであり長期間にわたり放射能を

有するため、除染特別地域および汚染重点調査地域

において、空間線量低減のため汚染された地表面か

ら土壌や落ち葉等の除去および建物の洗浄等、いわ

ゆる「除染」が行われた。発生除染廃棄物は約 1300

万 m3(2018 年 10 月時点)と見込まれており、事故由

来放射性物質に汚染された廃棄物(10万 Bq/kgを超え

るもの)も含め、最終処分に向け減容化および Cs-

137 の濃縮が行われる[1]。その方法のひとつとして、

反応促進剤を用いて熱処理を行うことによりCsを熱

処理残渣のひとつである飛灰に濃縮する方法が検討

されている[1]。飛灰中の Cs は易溶性であることが

知られており、長期保管や最終処分のためにはその

溶出を抑制することが望まれるが、従来のセメント

固化処理では抑制が不十分なため[2]、代替物のひと

つとしてジオポリマーによる固化処理に注目した。 

ジオポリマーは、アルカリシリカ溶液およびアル

ミノシリカから生成する非晶質の縮重合体であり、

セメント代替物として建設資材や廃棄物処理に用い

られつつある。石炭灰や焼却灰等、アルミノシリカ

を含む廃棄物が原料の一部と成り得るだけでなく、

ジオポリマー固化体は廃棄物に含まれる重金属類を

固定化する効果もある[3]。Cs 固定化にも効果があ

り、固定化機構については物理的および種々の化学

的要因が考えられるが、その解明にはCsの化学状態

を直接分析できる X線吸収分光法が有効な手法のひ

とつと考えられる。 

本研究では、除染廃棄物熱処理残差を模擬した灰

およびそれらのジオポリマー固化体中Csの化学状態

分析に、Cs L1端(約 5.71 keV)の X線吸収端近傍微細

構造(XANES)が適用可能か検討した。K 端(約 35.96 

keV)は、高エネルギーのため測定できるビームライ

ンが限定されること、および XANES スペクトルの

変化がやや乏しいこと[4]、L3端(約 5.01 keV)は廃棄

物試料中に含まれる共存元素、特に Ti(K端：約 4.97 

keV)や Caの蛍光X線などにより質の良いXANESス

ペクトルを得ることが困難であるためである。 

 

2実験 

除染廃棄物の熱処理減容化を模擬した易溶性 Cs

含有飛灰として、安定性 Csを含む細粒土壌と反応

促進剤を混合し溶融した際に生じた飛灰(MFA; 

2.7wt%-Cs)を用いた。ジオポリマー固化体(GP1およ

び GP2)は、メタカオリン、MFA、水酸化ナトリウ

ム水溶液、水ガラスを各 7.5g混合し、105°Cで 24 h

養生し作成した。GP1および GP2は用いた水酸化ナ

トリウム濃度が異なり、それぞれ 5 mol/Lおよび 10 

mol/Lである。各試料中の易溶性 Cs量は環告 46号

により、結晶性化合物は XRDにより同定した。 

Cs L1端 XANES測定は Photon Factoryの BL-12C

において、標準試料およびMFAは透過法にて、

GP1および GP2は多素子 SSDを用いた蛍光法にて

実施した。 

 

3   結果および考察 

MFA、GP1、および GP2 中易溶性 Cs はそれぞれ

97.6%、21.1%、および 4.6%であり、10 mol/L水酸化

ナトリウム水溶液を用いたGP2においてより高いCs

固定化効果が確認できた。XRD分析から、GP2にお

いてCs吸着能が高いゼオライトであるチャバザイト

が、回折ピークが小さいが確認され、チャバザイト

がCsの固定化に寄与している可能性が示唆された。 

図 1 に標準試料、MFA、およびジオポリマー固化

体の Cs L1端 XANESスペクトルを示す。MFAのス

ペクトルはCsClに類似しており、その易溶性からも

MFA中 Csの局所構造は CsClに近いと考えられる。

GP1 および GP2 のスペクトルは MFA のそれとは異

なっており、MFAがジオポリマー固化体のマトリク

スに物理的に封じ込められるというよりは、ジオポ

リマー固化の過程で Cs の化学状態変化が生じて Cs

を固定化していると考えられる。GP1 において易溶

性 Cs の割合は減少していたが、スペクトルは

CsOH・nH2O や Cs2CO3に類似していたことから、

GP1中Csの主要な局所構造はそれらに似て酸素原子

が配位した状態で非晶質相に保持されていると考え

られる。Csが更に固定化されたGP2のスペクトルは
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Csを吸着させたチャバザイト(Chabazite-Cs)に類似し

ており、XRD の結果から示唆されたように Cs を含

むチャバザイトが生成しCsの固定化に寄与したと考

えられる。 

 

 
 

図 1：標準試料、MFA、およびジオポリマー固化体

中 Csの Cs L1端 XANESスペクトル 

 

4   まとめ 

除染廃棄物熱処理を模擬した飛灰中の易溶性Csを

ジオポリマー法により固定化し、Cs L1端 XANESに

より Csの化学状態を調査した。固化体中 Csは飛灰

中とは化学状態が異なっており、Csの化学状態変化

が主な固定化機構と考えられた。固化体作成条件に

よってはチャバザイトが生成し、それがCs固定化に

寄与していることがわかった。 

本研究において Cs L1端 XANES分析が有効である

ことが確認できたが、透過法測定においては共存元

素による吸収に加え L2端および L3端の吸収があり

全吸収が大きくなりやすい点、蛍光法測定において

も共存元素からの蛍光 X線による妨害だけでなく、

L2端および L3端由来の L線によるバックグラウンド

の上昇のため、試料によっては低濃度 Cs試料で S/N

比の良いスペクトルを得にくい点に注意が必要であ

った。 
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