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(57)【要約】
【課題】余分な廃棄物を発生させることなく簡単な操作
で土壌に含まれる放射性物質を不溶化させ、さらに不溶
化させた土壌に含まれる放射性物質を濃縮分離可能な放
射性物質汚染土壌の処理方法を提供する。
【解決手段】放射性物質汚染土壌と、放射性物質汚染土
壌に含まれる水分と反応し固化する固化剤と、強磁性粉
末と、強磁性粉末と固化剤とに親和な金属粒子と、さら
に固化助剤とを撹拌混合し、放射性物質汚染土壌を固化
すると共に放射性物質を不溶化させる（ステップＳ１）
。その後、不溶化された土壌を磁石で磁力選別する（ス
テップＳ２）。
【選択図】図１
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　放射性物質汚染土壌と、強磁性粉末と、前記放射性物質汚染土壌に含まれる水分と反応
し固化する固化剤とを撹拌混合し、前記放射性物質を不溶化する不溶化工程を含むことを
特徴とする放射性物質汚染土壌の処理方法。
【請求項２】
　前記不溶化工程において、さらに前記強磁性粉末と前記固化剤とに親和な金属粒子を添
加し、前記放射性物質を不溶化することを特徴とする請求項１に記載の放射性物質汚染土
壌の処理方法。
【請求項３】
　予め、前記強磁性粉末と前記固化剤と前記金属粒子との混合物を前記金属粒子の少なく
とも一部がナノサイズとなるように粉砕し、前記強磁性粉末及び前記金属粒子が前記固化
剤に分散したナノ分散体とし、
　前記不溶化工程において、放射性物質汚染土壌と該ナノ分散体とを撹拌混合し、前記放
射性物質を不溶化することを特徴とする請求項２に記載の放射性物質汚染土壌の処理方法
。
【請求項４】
　前記不溶化工程において、前記金属粒子の少なくとも一部がナノサイズとなるように粉
砕混合しつつ前記放射性物質を不溶化することを特徴とする請求項２に記載の放射性物質
汚染土壌の処理方法。
【請求項５】
　さらに前記不溶化工程後の土壌を磁力選別し、放射性物質を濃縮分離する濃縮分離工程
を含むことを特徴とする請求項１から４のいずれか１に記載の放射性物質汚染土壌の処理
方法。
【請求項６】
　さらに、前記不溶化工程後の土壌に固化助剤を添加、混合し、土壌を固化する固化工程
を含み、
　前記濃縮分離工程では、前記固化工程後の土壌を磁力選別することを特徴とする請求項
５に記載の放射性物質汚染土壌の処理方法。
【請求項７】
　さらに、前記濃縮分離工程で磁力吸着した土壌に固化助剤を添加、混合し、土壌を固化
する固化工程を含むことを特徴とする請求項５に記載の放射性物質汚染土壌の処理方法。
【請求項８】
　前記不溶化工程において、さらに固化助剤を添加し、前記放射性物質を不溶化すること
を特徴とする請求項１から５のいずれか１に記載の放射性物質汚染土壌の処理方法。
【請求項９】
　放射性物質汚染土壌と、前記放射性物質汚染土壌に含まれる水分と反応し固化する固化
剤と、前記固化剤に親和な金属粒子と、固化助剤とを撹拌混合し、前記放射性物質を不溶
化する不溶化工程を含むことを特徴とする放射性物質汚染土壌の処理方法。
【請求項１０】
　前記固化助剤がリン酸塩であることを特徴とする請求項６から９のいずれか１に記載の
放射性物質汚染土壌の処理方法。
【請求項１１】
　前記金属粒子は、アルカリ金属、アルカリ土類金属、第３族元素、鉄及びこれらを含む
合金のうち少なくともいずれか１を含むことを特徴とする請求項１から１０のいずれか１
に記載の放射性物質汚染土壌の処理方法。
【請求項１２】
　前記固化剤が酸化カルシウムであり、前記金属粒子が金属カルシウムであることを特徴
とする請求項２から１１のいずれか１に記載の放射性物質汚染土壌の処理方法。
【請求項１３】
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　放射性物質汚染土壌に添加、混合し、前記放射性物質を不溶化する、鉄粒子及び少なく
とも一部がナノサイズの金属カルシウムが酸化カルシウムに分散した放射性物質不溶化剤
。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、セシウム汚染土壌などのような放射性物質に汚染された土壌の処理方法及び
該放射性物質汚染土壌の処理方法で使用可能な放射性物質不溶化剤に関する。
【背景技術】
【０００２】
　東日本大震災に端を発する福島第１原発事故により、原発周辺地域への放射性物質の拡
散が深刻な社会問題となっている。放出された放射性物質は主としてヨウ素（Ｉ）１３１
、セシウムＣｓ１３４、Ｃｓ１３７である。但し、Ｉ１３１は、半減期が８日と短いため
、長期的問題となるのは半減期が約２年のＣｓ１３４と半減期が約３０年のＣｓ１３７と
考えられる。
【０００３】
　原発から排出直後の放射性Ｃｓ（零価）は瞬時に酸化物や炭酸化物となり，それら潮解
性のため徐々に水酸化物へ変化する。アルカリ金属であるＣｓの溶解性に、対アニオンの
種類は影響しない。そのため大気中の放射性Ｃｓはいずれの形態でもＣｓ＋として雨粒等
の水相へ移行し、降雨により土壌汚染を引き起こす。
【０００４】
　他方、土壌中の放射性Ｃｓの存在形態は、大別して、（１）フミン物質等の有機物にイ
オン吸着、（２）土壌粒子表面にイオン吸着、（３）粘土などの層状鉱物内部に捕捉され
るものに分類される。要するに、土壌表面に吸着、あるいは、土壌の層状構造内部に吸着
した状態となる。上記（１）や（２）の放射性Ｃｓも、いずれ（３）として安定化される
が、その移行速度は共存する有機物質量等に依存するため明確には予測できない。事実、
原子力委員会へ報告された資料（第３４回原子力委員会資料第１号）では、事故より半年
以上経過した現在でも、大部分の放射性Ｃｓが土壌粒子表面にあるとされた。
【０００５】
　また、層状構造内部の放射性Ｃｓは比較的安定であるが，施肥による高濃度Ｋ＋やＮＨ

４
＋及び２価の陽イオン（融雪剤や酸性雨水中の弱酸性下のＣａ２＋等）の供給等の複合

要因下では、放射性Ｃｓの再溶出の可能性がある。溶出した放射性Ｃｓは人に吸収される
リスクが高まるため、可能な限り放射性Ｃｓを長期間安定に不溶化することが望まれる。
【０００６】
　既存の土壌処理技術としては，向日葵によるファイトレメディエーションやセメント固
化があったに過ぎない。実証試験の結果、前者は殆ど効果が認められず、また、後者は津
波被害による塩や油汚染を伴う汚染土壌の固化には課題も多い。
【０００７】
　最近、既存の重金属処理技術の転用が図られ、その代表例として、水洗／篩分け法（京
都大：豊原准教授ら、朝日新聞２０１１．８．１７、例えば非特許文献１参照）、セルロ
ース系ポリイオンによる固化（ＰＩＣ）法（チェルノブイリ事故で利用）、酸抽出／紺青
吸着法（産総研：八瀬　ナノシステム研究部門長ら、プレス発表２０１１．８．３１、例
えば非特許文献２参照）、水洗／粘土吸着法（東北大：石井教授ら、原子力委員会定例会
議資料２０１１．９．６）、紺青直接吸着法（東工大：有冨教授ら，日テレ　２０１１、
４．２０、例えば非特許文献３参照）等がある。
【先行技術文献】
【非特許文献】
【０００８】
【非特許文献１】http://www.asahi.com/science/update/0816/OSK201108160253.html
【非特許文献２】http://www.aist.go.jp/aist_j/press_release/pr2011/pr20110831/pr2



(4) JP 2013-108913 A 2013.6.6

10

20

30

40

50

0110831.html
【非特許文献３】www.news24.jp/articles/2011/04/20/07181347.html
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００９】
　しかしながら前記処理方法も課題が多い。例えば，水洗／篩分け法、ＰＩＣ法、及び粘
土吸着法では、土壌中のＣｓ洗浄に多量の水を必要とし、かつ、廃液処理を要すること、
さらに含水粘土の篩分けが困難であり、分離に凝集剤を添加するため廃棄物が増すこと、
酸抽出法では耐腐食性の高い装置部材の使用や中和等で高コストとなること、紺青直接散
布法では、紫外線分解等でシアンガスを発生する可能性があること等である。
【００１０】
　本発明の目的は、余分な廃棄物を発生させることなく簡単な操作で土壌に含まれる放射
性物質を不溶化させる放射性物質汚染土壌の処理方法を提供することである。さらに不溶
化させた土壌に含まれる放射性物質を濃縮分離可能な放射性物質汚染土壌の処理方法、及
び該放射性物質汚染土壌の処理方法において好適に使用可能な放射性物質不溶化剤を提供
することである。
【課題を解決するための手段】
【００１１】
　本発明は、放射性物質汚染土壌と、強磁性粉末と、前記放射性物質汚染土壌に含まれる
水分と反応し固化する固化剤とを撹拌混合し、前記放射性物質を不溶化する不溶化工程を
含むことを特徴とする放射性物質汚染土壌の処理方法である。
【００１２】
　本発明の放射性物質汚染土壌の処理方法は、前記不溶化工程において、さらに前記強磁
性粉末と前記固化剤とに親和な金属粒子を添加し、前記放射性物質を不溶化することを特
徴とする。
【００１３】
　また本発明の放射性物質汚染土壌の処理方法は、予め、前記強磁性粉末と前記固化剤と
前記金属粒子との混合物を前記金属粒子の少なくとも一部がナノサイズとなるように粉砕
し、前記強磁性粉末及び前記金属粒子が前記固化剤に分散したナノ分散体とし、前記不溶
化工程において、放射性物質汚染土壌と該ナノ分散体とを撹拌混合し、前記放射性物質を
不溶化することを特徴とする。
【００１４】
　また本発明の放射性物質汚染土壌の処理方法は、前記不溶化工程において、前記金属粒
子の少なくとも一部がナノサイズとなるように粉砕混合しつつ前記放射性物質を不溶化す
ることを特徴とする。
【００１５】
　また本発明の放射性物質汚染土壌の処理方法は、さらに前記不溶化工程後の土壌を磁力
選別し、放射性物質を濃縮分離する濃縮分離工程を含むことを特徴とする。
【００１６】
　また本発明の放射性物質汚染土壌の処理方法は、さらに、前記不溶化工程後の土壌に固
化助剤を添加、混合し、土壌を固化する固化工程を含み、前記濃縮分離工程では、前記固
化工程後の土壌を磁力選別することを特徴とする。
【００１７】
　また本発明の放射性物質汚染土壌の処理方法は、さらに、前記濃縮分離工程で磁力吸着
した土壌に固化助剤を添加、混合し、土壌を固化する固化工程を含むことを特徴とする。
【００１８】
　また本発明の放射性物質汚染土壌の処理方法は、前記不溶化工程において、さらに固化
助剤を添加し、前記放射性物質を不溶化することを特徴とする。
【００１９】
　また本発明は、放射性物質汚染土壌と、前記放射性物質汚染土壌に含まれる水分と反応
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し固化する固化剤と、前記固化剤に親和な金属粒子と、固化助剤とを撹拌混合し、前記放
射性物質を不溶化する不溶化工程を含むことを特徴とする放射性物質汚染土壌の処理方法
である。
【００２０】
　また本発明の放射性物質汚染土壌の処理方法は、前記固化助剤がリン酸塩であることを
特徴とする。
【００２１】
　また本発明の放射性物質汚染土壌の処理方法は、前記金属粒子が、アルカリ金属、アル
カリ土類金属、第３族元素、鉄及びこれらを含む合金のうち少なくともいずれか１を含む
ことを特徴とする。
【００２２】
　また本発明の放射性物質汚染土壌の処理方法は、前記固化剤が酸化カルシウムであり、
前記金属粒子が金属カルシウムであることを特徴とする。
【００２３】
　また本発明は、放射性物質汚染土壌に添加、混合し、前記放射性物質を不溶化する、鉄
粒子及び少なくとも一部がナノサイズの金属カルシウムが酸化カルシウムに分散した放射
性物質不溶化剤である。
【発明の効果】
【００２４】
　本発明の放射性物質汚染土壌の処理方法を用いることで、余分な廃棄物を発生させるこ
となく簡単な操作で土壌に含まれる放射性物質を不溶化させることができる。さらに不溶
化させた土壌に含まれる放射性物質を濃縮分離することができる。また本発明の放射性物
質不溶化剤は、本発明の放射性物質汚染土壌の処理方法に好適に使用することができる。
【図面の簡単な説明】
【００２５】
【図１】本発明の第１の放射性物質汚染土壌の処理手順を示すフロー図である。
【図２】本発明の第１の放射性物質汚染土壌の処理方法における不溶化・分離プロセスを
説明するための模式図である。
【図３】本発明の第１の放射性物質汚染土壌の処理方法における不溶化・分離プロセスを
説明するための模式図である。
【図４】本発明の第２の放射性物質汚染土壌の処理手順を示すフロー図である。
【図５】本発明の実施例で使用したナノＦｅ／ＣａＯの粒径分布を示す図である。
【図６】本発明の実施例で使用したナノＦｅ／Ｃａ／ＣａＯの粒径分布を示す図である。
【図７】本発明の実施例の磁力選別の測定結果を示す図である。
【図８】本発明の実施例の溶出試験結果を示す図である。
【図９】本発明の実施例の溶出試験結果を示す図である。
【発明を実施するための形態】
【００２６】
　図１は、本発明の第１の放射性物質汚染土壌の処理手順を示すフロー図である。図２及
び図３は、本発明の第１の放射性物質汚染土壌の処理方法における、不溶化・分離プロセ
スを説明するための模式図である。本発明の放射性物質汚染土壌の処理方法は、種々、変
形して使用することができるが、最初に、基本的な放射性物質汚染土壌の処理方法を説明
し、その後、他の放射性物質汚染土壌の処理方法を説明する。
【００２７】
　本発明の第１の放射性物質汚染土壌の処理方法は、第１ステップ（Ｓ１）として、放射
性物質を含む土壌から放射性物質が溶出しないように不溶化処理する（不溶化工程）。具
体的には、放射性物質汚染土壌と、放射性物質汚染土壌に含まれる水分と反応し固化する
固化剤と、強磁性粉末と、強磁性粉末と固化剤とに親和な金属粒子と、さらに固化助剤と
を撹拌混合し、放射性物質汚染土壌を固化すると共に放射性物質を不溶化させる。
【００２８】
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　被処理物である放射性物質汚染土壌は、特定の土壌に限定されるものではない。また汚
染物質である放射性物質も特定の物質に限定されるものではなく、セシウムＣｓ、プルト
ニウムＰｕ、ウランＵ、ラジウムＲａなど幅広い放射性物質を対象とすることができる。
【００２９】
　固化剤は、放射性物質汚染土壌に含まれる水分と反応し、自身が固化する過程で放射性
物質汚染土壌の粒子表面をコーティングする。固化剤は、固化した後は水に不溶である。
このような機能を発揮する固化剤であれば、特定の固化剤に限定されないが、少量で固化
しかつ安価なものが好ましく、酸化カルシウム（ＣａＯ）を好適に使用することができる
。この他、固化剤として酸化マグネシウム（ＭｇＯ）が例示される。
【００３０】
　強磁性粉末は、第２ステップ（Ｓ２）の磁力選別を行うために添加される。強磁性粉末
は、混合操作の過程で固化剤に取り込まれ又は付着し、又は放射性物質汚染土壌に付着し
、最終的には、固化した放射性物質汚染土壌に含まれる。このような強磁性粉末は、特定
の強磁性粉末に限定されず公知の強磁性粉末、例えば鉄粉を使用することができる。強磁
性粉末は、安価なものが好ましく、この点において鉄粉は好ましい。なお、被処理物であ
る放射性物質汚染土壌が礫、砂を含まず、シルト、粘土のような小さい粒子からなる場合
は、磁力選別を行うメリットが小さいので、必ずしも強磁性粉末を添加する必要はない。
【００３１】
　金属粒子は、強磁性粉末と固化剤とに親和性を有する金属粒子であり、強磁性粉末と固
化剤との結び付きを高める。金属粒子は、少なくとも一部がナノサイズの金属粒子を使用
する。全部がナノサイズの金属粒子であってもよい。ここでナノサイズとは、粒径が数ｎ
ｍ～１μｍの大きさをいう。金属粒子は、強磁性粉末と同様に、混合操作の過程で固化剤
に取り込まれ又は付着し、又は放射性物質汚染土壌に付着し、最終的には、固化した放射
性物質汚染土壌に含まれる。また金属粒子は、化学的作用により放射性物質を不溶化させ
る。本発明における放射性物質の不溶化メカニズム（想定）については、後述する。
【００３２】
　強磁性粉末と固化剤との結び付きを高めると共に、放射性物質に対して化学的に作用す
る金属粒子としては、アルカリ金属、金属カルシウムなどのアルカリ土類金属、アルミニ
ウムなどの第３族元素、鉄及びこれら元素を含む合金が例示される。これらは単独で使用
してもよく、混合して使用してもよく、金属カルシウムを好適に使用することができる。
【００３３】
　固化助剤は、放射性物質汚染土壌の固化を助長すると共に放射性物質の溶出を防止する
機能を備える。ここで使用可能な固化助剤としては、リン酸二水素ナトリウム、リン酸二
水素カリウムなどのリン酸二水素塩、その他リン酸塩が例示され、リン酸二水素ナトリウ
ムを好適に使用することができる。リン酸二水素ナトリウムを使用し固化した放射性物質
汚染土壌は、表面が中性に近づき、水溶液のｐＨが中性であることを確認済である。この
ため最終処分場等での長期保管前に他の場所で仮置きされる場合の、溶出や飛散による拡
散や生物・植物への取り込みを減少させられる可能性がある。
【００３４】
　上記固化剤、強磁性粉末及び金属粒子は、予め、これら混合物を金属粒子の少なくとも
一部がナノサイズとなるように粉砕し、強磁性粉末及び金属粒子が固化剤に分散したナノ
分散体とし、このナノ分散体と固化助剤と放射性物質汚染土壌とを撹拌混合し、放射性物
質を不溶化させることができる。ナノ分散体の具体的な調製方法については、実施例の欄
に記載した。このように薬剤を予め調製しておけば、放射性物質の不溶化処理を簡単に行
うことができる。
【００３５】
　ナノ分散体は、ナノサイズの金属粒子を含む金属粒子が、固化剤に分散した分散体であ
り、ナノサイズの金属粒子の表面は固化剤でコーティングされている。一般的に金属をナ
ノサイズまで微細化すると、環境中では酸化し失活するが、このナノ分散体においては、
ナノサイズの金属粒子の表面を覆う固化剤が、該金属粒子の大部分が酸素、二酸化炭素又
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は水と直接接触することを阻止するので、ナノサイズの金属粒子は、大気中においても高
い活性を維持することができる。このようなナノ分散体、又はナノ分散体と固化助剤との
混合物は、本発明の放射性物質汚染土壌処理方法の不溶化剤として好適に使用することが
できる。
【００３６】
　ナノ分散体を使用する代わりに、放射性物質汚染土壌、固化剤、強磁性粉末、金属粒子
及び固化助剤の混合物を、金属粒子の少なくとも一部がナノサイズとなるように粉砕混合
しつつ放射性物質を不溶化させてもよい。
【００３７】
　放射性物質汚染土壌に対するナノ分散体、又は強磁性粉末＋金属粒子＋固化剤の添加量
は、土壌中の放射性物質濃度によって異なるが、後述の実施例で示すように放射性物質汚
染土壌の１０重量％程度とすることができる。各薬剤の比率は、強磁性粉末／金属粒子／
固化剤を重量比で２／２／５とすることができる。ナノ分散体として添加する場合は、こ
の比率の混合物を出発原料としナノ分散体を調製し、得られたナノ分散体を使用すればよ
い。固化助剤の添加量は、放射性物質汚染土壌に対して５重量％程度とすることができる
。
【００３８】
　撹拌混合操作は、特定の条件に限定されるものではない。固化剤、強磁性粉末及び金属
粒子をナノ分散体として添加する場合には、金属粒子を粉砕する必要がないため、ナノ分
散体と固化助剤と放射性物質汚染土壌とを均一に撹拌混合できればよい。一方、金属粒子
の少なくとも一部がナノサイズとなるように粉砕混合しつつ放射性物質を不溶化させる場
合には、ミルを使用すればよい。但し、この場合も金属粒子の少なくとも一部がナノサイ
ズとなるように粉砕できればよく、必要以上に高いエネルギーを加えて粉砕、撹拌混合す
る必要はない。
【００３９】
　撹拌混合時間は、被処理物である放射性物質汚染土壌の量により異なるが、後述の実施
例に示すように１～２時間程度とすることができる。また撹拌混合操作は、常温、大気圧
下で行えばよい。
【００４０】
　上記操作により、放射性物質は不溶化される。
【００４１】
　第２ステップ（Ｓ２）では、第１ステップで得られた不溶化された放射性物質汚染土壌
を磁石（マグネット）を用いて分離する（磁力選別工程）。第１ステップにおいて、強磁
性粉末を添加しているので、磁石を用いて選別することができる。強磁性粉末が多く含ま
れる固化した土壌は、磁石に吸着するので磁石を用いて吸着分離することができる。
【００４２】
　後述の実施例に示すように、市販の磁石を用いて吸着させると、約５６重量％の土壌が
磁石に吸着された。また実験の結果、土壌に含まれる放射性物質の約８０％は、磁石に吸
着された方の土壌に含まれていた。これは、土壌に含まれる放射性物質の多くが、比表面
積の大きいシルト、粘土に付着しており、さらに粒径の小さいシルト、粘土は、比表面積
が大きいため強磁性粉末を含む薬剤が付着し易いためと考えられる。このため第２ステッ
プの磁力選別工程は、放射性物質を濃縮分離する濃縮分離工程でもある。
【００４３】
　本法における放射性物質の濃縮・不溶化・分離プロセスは次のように考えられる。以下
、放射性物質をセシウムＣｓ、強磁性粉末を鉄Ｆｅ、金属粒子を金属カルシウムＣａ、固
化剤を酸化カルシウムＣａＯ、固化助剤をリン酸二水素ナトリウムとし説明する。図２は
、化学的作用により放射性物質が不溶化されるメカニズム(想定)を説明するための模式図
であり、図３は、不溶化処理された放射性物質汚染土壌に含まれる放射性物質を物理的に
濃縮分離するメカニズム(想定)を説明するための模式図である。
【００４４】
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　先ずＣａ２＋が土壌表面に存在するＣｓ＋と置換し（Ｃａ２＋は、極少量であるが放射
性元素量に比べれば過剰量）、次いで２次粒子中へＣｓ＋が水と共に吸収され，さらに水
に不溶な水酸化カルシウム被膜が形成し２次粒子全体も固化される。
【００４５】
　固化された２次粒子に磁石を近づけると、２次粒子に内包された鉄粒子により磁石に吸
着される。粒径の小さいシルト、粘土は、比表面積が大きく鉄粒子を多く含み、さらに自
重も軽いため磁石に吸着される。一方、礫、砂は、比表面積が小さく鉄粒子の含油量も相
対的に少なく、さらに自重も重いため磁石に吸着されない。土壌に含まれる放射性物質の
多くが、比表面積の大きいシルト、粘土に付着しているため磁力選別より汚染土壌（＝
Ｃｓを濃縮・吸着した２次粒子が主成分）を濃縮・分離可能とすることができる。
【００４６】
　以上のように本発明の第１の放射性物質汚染土壌の処理方法を用いることで、余分な廃
棄物を発生させることなく簡単な操作で土壌に含まれる放射性物質を不溶化させることが
できる。さらにセメント固化では困難だった土壌中の放射性物質を濃縮分離することがで
きる。
【００４７】
　上記処理手順では、固化助剤を他の薬剤と一緒に撹拌混合し、放射性物質を不溶化及び
固化させているが、固化助剤は、不溶化工程の最初から添加せず、不溶化工程の途中、あ
るいは不溶化工程終了後でかつ磁力選別工程の前に添加、撹拌混合し、放射性物質汚染土
壌を固化させてもよい。
【００４８】
　図４は、本発明の第２の放射性物質汚染土壌の処理手順を示すフロー図である。本発明
の第２の放射性物質汚染土壌の処理方法は、本発明の第１の放射性物質汚染土壌の処理方
法と同一の技術的思想に基づくものであり、作用効果も基本的に同じであるが、固化助剤
の添加時期が異なる。本発明の第２の放射性物質汚染土壌の処理方法では、不溶化工程の
段階では、固化助剤を添加せず、磁力選別後の磁石に吸着された方の土壌に固化助剤を添
加、混合し、土壌を固化させる（第３ステップ（Ｓ３））。
【００４９】
　ここで磁石に吸着された方の土壌のみに固化助剤を添加し固化するのは、磁石に吸着さ
れた方の土壌に放射性物質が濃縮されているからである。固化助剤を添加することで、放
射性物質の溶出を完全に防止することができる。また磁石に吸着された方の土壌は、粒径
が小さいので固化助剤で固化させることで取扱いが容易となる。
【００５０】
　磁石に吸着されかった方の土壌も同様に、固化助剤を添加、混合し固化させてもよい。
但し、（１）土壌に含まれる放射性物質の約８０％は、磁石に吸着された方の土壌に含ま
れている、（２）磁石に吸着されかった方の土壌は、粒径が比較的大きく取扱いも容易で
ある、（３）磁石に吸着されかった方の土壌も表面が固化剤でコーティングされるため放
射性物質は溶出し難い、ので磁石に吸着されかった方の土壌は、溶出試験結果などに基づ
き、必要に応じて固化助剤を使用した固化を行えばよい。これにより固化助剤の使用量を
抑制することができる。
【００５１】
　本発明の第３の放射性物質汚染土壌の処理方法を説明する。第１及び第２の放射性物質
汚染土壌の処理方法では、不溶化工程において金属粒子を添加している。これは上述のよ
うに、強磁性粉末と固化剤との結び付きを高め、さらに化学的作用により放射性物質の不
溶化率を高めるためである。不溶化工程において金属粒子を添加することが好ましいが、
後述の実施例に示すように、不溶化工程において金属粒子を添加しなくても放射性物質を
不溶化させることができる。この方法は、金属粒子を使用しないので薬剤のコストを下げ
ることができる。土壌に含まれる放射性物質の濃度、目的などに応じて適宜、上記処理方
法を選択すればよい。
【００５２】
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　本発明の第４の放射性物質汚染土壌の処理方法を説明する。第１から第３の放射性物質
汚染土壌の処理方法では、不溶化工程に強磁性粉末を添加している。これは放射性物質が
粒径の小さいシルト、粘土などに多く付着しており、このシルト、粘土は、不溶化工程に
おいて強磁性粉末を取り込み凝集固化し易いため、これを利用し磁力選別により放射性物
質を濃縮分離するためである。
【００５３】
　被処理物である放射性物質汚染土壌に礫、砂が殆ど含まれず、粒径の小さいシルト、粘
土からなるような場合は、磁力選別により放射性物質を濃縮分離することが難しい。よっ
て放射性物質汚染土壌に礫、砂が殆ど含まれず、粒径の小さいシルト、粘土からなるよう
な場合には、第１から第３の放射性物質汚染土壌の処理方法において強磁性粉末を添加す
ることなく不溶化処理を行えばよい。この場合には、磁力選別の工程も不要である。
【００５４】
　強磁性粉末を添加しない不溶化処理の一例を示す。初期濃度１００ｐｐｍ～１．６１重
量％のセシウムを含む土壌に対して、重量比で１／１０のナノ金属カルシウム分散体を添
加し、室温下、ローター式撹拌装置で２時間撹拌混合を行うと、９４％以上の不溶化率が
認められた。ナノ金属カルシウム分散体とは、金属粒子である金属カルシウムと固化剤で
ある酸化カルシウムとをミルで、少なくとも一部が数百ｎｍに粉砕した粉砕物である。
【００５５】
　本発明の第５の放射性物質汚染土壌の処理方法を説明する。第１から第４の放射性物質
汚染土壌の処理方法では、固化助剤を使用して不溶化された放射性物質汚染土壌を固化、
又は不溶化しつつ放射性物質汚染土壌を固化させている。固化助剤を使用して不溶化され
た放射性物質汚染土壌を固化、又は不溶化しつつ放射性物質汚染土壌を固化させる方法は
、放射性物質の溶出を確実に防止することができ好ましい方法であるが、固化助剤が必要
である。放射性物質の含有量、目的によっては、固化助剤を使用することなく放射性物質
汚染土壌を処理することができる。固化助剤を使用しない場合であっても、放射性物質の
溶出を十分に抑えることができる。
【００５６】
　本発明の放射性物質汚染土壌の処理方法を利用した処理プロセスの一例を説明する。土
壌には、無機物の他に有機物も含まれている。放射性物質汚染土壌をそのまま不溶化処理
できることは既に説明したところであるが、放射性物質汚染土壌の不溶化処理を効率的に
行うために、放射性物質汚染土壌を有機物と無機物に分けて処理する。
【００５７】
　放射性物質汚染土壌を、水を使用して有機物と無機物に分離する。分離した有機物は、
燃焼させ灰の中に放射性物質を閉じ込める。この焼却灰と無機物とを一緒にし、本発明の
放射性物質汚染土壌の処理方法を利用すれば、処理量が低減し、さらに有機物が不溶化処
理に悪影響を与える心配もなく好ましい。
【実施例】
【００５８】
＜供試土壌の調製＞
　土壌には、真砂土（岡山県産）を使用した。粒径は、７５μｍ～２．０ｍｍ、水分は１
％であった。表１に無機成分の組成を示した。無機成分の組成は、ＪＩＳ　Ｍ　８８５６
－１９９８により、水分は、ＪＩＳ　Ａ　１２０３－１９９９により求めた。プラスチッ
ク容器に１ｋｇの土壌を入れ、これに５ｍｌの水に溶解させた０．００１ｇの塩化セシウ
ムをスプレーした後、密閉状態で２４時間撹拌し供試土壌とした。供試土壌の水分が、１
～１０％の範囲内であれば、以下に示す結果と同様の結果が得られることは、別の実験で
確認済である。
【００５９】
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【表１】

【００６０】
＜ナノＦｅ／ＣａＯ分散体の調製＞
　強磁性粉末として、粒径０．１５ｍｍの鉄粉（キシダ化学株式会社）を使用した。８２
５℃で２時間焼成した酸化カルシウムＣａＯと鉄粉ＦｅとをＦｅ／ＣａＯ＝２／５の重量
割合とし、これを遊星ボールミルで、アルゴンガス雰囲気下、６００ｒｐｍで６０分間、
常温粉砕処理を行った。得られたナノＦｅ／ＣａＯ分散体の粒径分布を図５に示した。ナ
ノＦｅ／ＣａＯ分散体の粒径は、ナノ粒子解析装置ＮＡＮＯ　ＳＩＧＨＴ　ＬＭ－２０（
ブラウン運動を測定し粒子径を測定）を用いて測定した。粒径は、概ね２０～６５０ｎｍ
の範囲内であり、約５０～３５０ｎｍのものが多く、中でも約２００～３００ｎｍのもの
が多かった。
【００６１】
＜ナノＦｅ／Ｃａ／ＣａＯ分散体の調製＞
　強磁性粉末として、粒径０．１５ｍｍの鉄粉（キシダ化学株式会社）を使用した。金属
粒子として、純度９９％、粒径２～２．５ｍｍ、表面積０．４３～０．４８ｍ２／ｇの金
属カルシウム（キシダ化学株式会社）を使用した。８２５℃で２時間焼成した酸化カルシ
ウムＣａＯと金属カルシウムＣａと鉄粉ＦｅとをＦｅ／Ｃａ／ＣａＯ＝２／２／５の重量
割合とし、これを遊星ボールミルで、アルゴンガス雰囲気下、６００ｒｐｍで６０分間、
常温粉砕処理を行った。得られたナノＦｅ／Ｃａ／ＣａＯ分散体の粒径分布を図６に示し
た。ナノＦｅ／Ｃａ／ＣａＯ分散体の粒径は、ナノ粒子解析装置ＮＡＮＯ　ＳＩＧＨＴ　
ＬＭ－２０（ブラウン運動を測定し粒子径を測定）を用いて測定した。粒径は、概ね２０
～５００ｎｍの範囲内であり、約６０～３００ｎｍのものが多く、中でも約１２０～２１
０ｎｍのものが多かった。
【００６２】
＜実施例１＞
　撹拌混合装置には、転動ボールミルを使用した。セラミック製容器に供試土壌、ナノＦ
ｅ／ＣａＯ分散体を重量比で１：０．１１の割合で仕込み、さらにセラミックボールを１
０個充填し、大気雰囲気下、１５０～２００ｒｐｍで２時間、撹拌混合した。その後、土
壌を取出し、プラスチック性のフィルムを介して市販の磁石を接触させ吸着させた。得ら
れた土壌の溶出試験は、環境省告示第４６号に基づき行った。
【００６３】
＜実施例２＞
　ナノＦｅ／ＣａＯ分散体に代え、ナノＦｅ／Ｃａ／ＣａＯ分散体を用いて実施例１と同
様の要領で実験を行った。
【００６４】
＜実施例３＞
　セラミック製容器に、供試土壌、ナノＦｅ／Ｃａ／ＣａＯ分散体、さらにリン酸二水素
ナトリウムを重量比で１：０．１１：０．０５の割合で仕込み、実施例１と同様の要領で
実験を行った。
【００６５】
＜比較例１＞
　セラミック製容器に、供試土壌のみ充填し、実施例１と同様の要領で実験を行った。
【００６６】



(11) JP 2013-108913 A 2013.6.6

10

20

30

40

＜磁力選別試験結果＞
　磁石で吸着分離した磁力選別の結果を図７に示した。図７中の数字は、磁石に吸着され
た土壌、又は吸着されなかった土壌の割合を示す。供試土壌を単純に撹拌混合した、比較
例１の場合、土壌に磁石を接触させても全く分離することはできなかった。実施例１の場
合、２２重量％の土壌が吸着した。ナノ分散体に金属カルシウムを加えた実施例２及び実
施例３では、５５重量％、５６重量％の土壌が吸着した。金属カルシウムを同時に添加す
ることで、磁石に吸着される土壌の量が増加した。
【００６７】
＜溶出試験結果＞
　溶出試験結果を図８及び図９に示した。図８は、セシウムの溶出量を、図９は、セシウ
ムの不溶化率を示す。不溶化率は、（供試土壌からのセシウム溶出量－処理後の土壌から
のセシウム溶出量）／供試土壌からのセシウム溶出量とした。図８及び図９の横軸におい
て、―は、磁力選別前の土壌、Ｍａｇは、磁石に吸着された土壌、Ｎｏｎ－Ｍａｇは、磁
石に吸着されなかった土壌を示す。
【００６８】
　供試土壌からのセシウムの溶出量は、２０２．６ｍｇ／ｋｇであった。供試土壌を単純
に撹拌混合した比較例１の土壌からのセシウムの溶出量は４９．５７ｍｇ／ｋｇであった
。
【００６９】
　実施例１の磁力選別前の土壌、磁石に吸着された土壌、磁石に吸着されなかった土壌か
らのセシウムの溶出量は、各々４６．６５ｍｇ／ｋｇ、４４．４７ｍｇ／ｋｇ、４５．４
６ｍｇ／ｋｇであった。これを不溶化率で表すと、７７．０％、７８．１％、７７．６％
であった。
【００７０】
　実施例２の磁力選別前の土壌、磁石に吸着された土壌、磁石に吸着されなかった土壌か
らのセシウムの溶出量は、各々３５．０７ｍｇ／ｋｇ、１３．１５ｍｇ／ｋｇ、１２．４
５ｍｇ／ｋｇであった。これを不溶化率で表すと、８２．７％、９３．５％、９３．９％
であった。
【００７１】
　実施例３の磁力選別前の土壌、磁石に吸着された土壌、磁石に吸着されなかった土壌か
らのセシウムの溶出量は、全て０．００ｍｇ／ｋｇ（検出下限以下）であり、不溶化率は
１００％であった。
【００７２】
　以上の結果から、磁石に吸着された土壌と吸着されなかった土壌とでセシウムの溶出量
に差がないことが分かる。またナノＦｅ／Ｃａ／ＣａＯ分散体＋リン酸二水素ナトリウム
を添加して処理することでセシウムの溶出を完全に防止できることが分かった。
【００７３】
＜土壌表面の元素＞
　表２は、実施例１から実施例３で得られた磁力選別前の土壌の表面をＳＥＭ－ＥＤＳ解
析し得られた、元素割合である。表２から不溶化工程を経ることで、土壌表面のセシウム
の量が大幅に低減する一方で、カルシウムの量が大幅に増えている。ナノＦｅ／Ｃａ／Ｃ
ａＯ分散体を使用した実施例２及び実施例３では、土壌表面のセシウムの量が非常に少な
く、逆にカルシウムの量が非常に多い。このデータから図２及び図３に示した本発明の不
溶化メカニズム（想定）の妥当性が伺える。また金属カルシウムを含まないナノＦｅ／Ｃ
ａＯ分散体を使用した実施例１においても、土壌表面は水酸化カルシウムでコーティング
されていることが分かる。
【００７４】



(12) JP 2013-108913 A 2013.6.6

10

20

30

40

【表２】

【００７５】
＜磁力選別された土壌中のセシウム濃度＞
　表３は、処理後の土壌に含まれるセシウムの量を調べるため１Ｍの塩酸を土壌３に対し
て１００倍加え、土壌に含まれるセシウムを溶出させ分析した結果である。実施例１にお
いて磁石に吸着されなかった土壌に含まれるセシウムの濃度は、初期濃度２０２．６ｍｇ
／ｋｇに対して６４．６ｍｇ／ｋｇに低下した。実施例２においては、初期濃度６１２．
０ｍｇ／ｋｇに対して５４．６ｍｇ／ｋｇと大幅に低下した。この結果から磁石に吸着さ
れた土壌にセシウムが多く含まれ、不溶化処理及び磁力選別によりセシウムを濃縮・分離
できることが分かる。
【００７６】
【表３】

【００７７】
＜処理後の土壌中の鉄濃度＞
　表４は、実施例２で得られた不溶化処理後の土壌及び、磁力選別後の土壌に含まれる鉄
の濃度を測定した結果である。磁石に吸着された方の土壌に含まれる鉄の量は、磁石に吸
着されなかった方の土壌に含まれる鉄の量の約８倍であった。
【００７８】
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【図８】

【図９】

【手続補正書】
【提出日】平成25年3月7日(2013.3.7)
【手続補正１】
【補正対象書類名】特許請求の範囲
【補正対象項目名】全文
【補正方法】変更
【補正の内容】
【特許請求の範囲】
【請求項１】
　放射性物質汚染土壌と、強磁性粉末と、前記放射性物質汚染土壌に含まれる水分と反応
し固化する固化剤とを撹拌混合し、前記放射性物質を不溶化する不溶化工程を含むことを
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特徴とする放射性物質汚染土壌の処理方法。
【請求項２】
　前記不溶化工程において、さらに前記強磁性粉末と前記固化剤とに親和な金属粒子を添
加し、前記放射性物質を不溶化することを特徴とする請求項１に記載の放射性物質汚染土
壌の処理方法。
【請求項３】
　予め、前記強磁性粉末と前記固化剤と前記金属粒子との混合物を前記金属粒子の少なく
とも一部がナノサイズとなるように粉砕し、前記強磁性粉末及び前記金属粒子が前記固化
剤に分散したナノ分散体とし、
　前記不溶化工程において、放射性物質汚染土壌と該ナノ分散体とを撹拌混合し、前記放
射性物質を不溶化することを特徴とする請求項２に記載の放射性物質汚染土壌の処理方法
。
【請求項４】
　前記不溶化工程において、前記金属粒子の少なくとも一部がナノサイズとなるように粉
砕混合しつつ前記放射性物質を不溶化することを特徴とする請求項２に記載の放射性物質
汚染土壌の処理方法。
【請求項５】
　さらに前記不溶化工程後の土壌を磁力選別し、放射性物質を濃縮分離する濃縮分離工程
を含むことを特徴とする請求項１から４のいずれか１に記載の放射性物質汚染土壌の処理
方法。
【請求項６】
　さらに、前記不溶化工程後の土壌に固化助剤を添加、混合し、土壌を固化する固化工程
を含み、
　前記濃縮分離工程では、前記固化工程後の土壌を磁力選別することを特徴とする請求項
５に記載の放射性物質汚染土壌の処理方法。
【請求項７】
　さらに、前記濃縮分離工程で磁力吸着した土壌に固化助剤を添加、混合し、土壌を固化
する固化工程を含むことを特徴とする請求項５に記載の放射性物質汚染土壌の処理方法。
【請求項８】
　前記不溶化工程において、さらに固化助剤を添加し、前記放射性物質を不溶化すること
を特徴とする請求項１から５のいずれか１に記載の放射性物質汚染土壌の処理方法。
【請求項９】
　放射性物質汚染土壌と、前記放射性物質汚染土壌に含まれる水分と反応し固化する固化
剤と、前記固化剤に親和な金属粒子と、固化助剤とを撹拌混合し、前記放射性物質を不溶
化する不溶化工程を含むことを特徴とする放射性物質汚染土壌の処理方法。
【請求項１０】
　前記固化助剤がリン酸塩であることを特徴とする請求項６から９のいずれか１に記載の
放射性物質汚染土壌の処理方法。
【請求項１１】
　前記金属粒子は、アルカリ金属、アルカリ土類金属、第３族元素、鉄及びこれらを含む
合金のうち少なくともいずれか１を含むことを特徴とする請求項２又は９に記載の放射性
物質汚染土壌の処理方法。
【請求項１２】
　前記金属粒子が金属カルシウムであることを特徴とする請求項２又は９に記載の放射性
物質汚染土壌の処理方法。
【請求項１３】
　前記固化剤が酸化カルシウムであることを特徴とする請求項１から１２のいずれか１に
記載の放射性物質汚染土壌の処理方法。
【請求項１４】
　放射性物質汚染土壌に添加、混合し、前記放射性物質を不溶化する、鉄粒子及び少なく



(20) JP 2013-108913 A 2013.6.6

とも一部がナノサイズの金属カルシウムが酸化カルシウムに分散した放射性物質不溶化剤
。
 
【手続補正２】
【補正対象書類名】明細書
【補正対象項目名】００２２
【補正方法】変更
【補正の内容】
【００２２】
　また本発明の放射性物質汚染土壌の処理方法は、前記金属粒子が金属カルシウムである
ことを特徴とする。
　また本発明の放射性物質汚染土壌の処理方法は、前記固化剤が酸化カルシウムであるこ
とを特徴とする。
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