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 一般廃棄物焼却灰からのセシウム溶出を明らかにするために、安定セシウムを加えた廃棄物を焼却し

て得られた焼却灰を用いて逐次抽出試験、pH 依存性試験、温度依存性試験を行った。その結果、木くず

を原料とした焼却灰中の水溶性態を除いたセシウムの存在形態は、実焼却灰の存在形態と類似している

と見なせた。pH5 以下でセシウム溶出率は大きく増加した。pH5 以上では自然の pH での溶出率と同程度

であった。溶出温度が 20℃から 60℃に上昇するとセシウム溶出率は平均で 1.2 倍の増加であった。以上

から、実際の処分場において、pH、温度のセシウム溶出への影響は小さいと考えられた。残留態のセシ

ウムは、還元状態で溶解しない形態のアルミニウムや鉄と共存していると推察された。	
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１．はじめに	
 

	
 

2011 年３月に発生した東日本大震災に起因する福

島第一原子力発電所の事故により、放射性セシウム

を含むがれきが発生し、有機性のものは減容化のた

めに焼却処理された。また、除染活動に伴って発生

する除染廃棄物のうち腐敗性除染廃棄物の一部も、

減容化のために焼却処理される。環境省の「事故由

来放射性物質により汚染された廃棄物の処理等に関

するガイドライン」1)によると、焼却処理の際に発生

する焼却灰中の放射性セシウムの放射能濃度が

8,000Bq/kg 以下のものについては、廃棄物層の下に

厚さ 50cm 以上の土壌を敷設することや、一定の場所

で分散しないように埋め立てるなどの条件が加わる

ものの、通常の管理型最終処分場での処分が認めら

れている。なお、ばいじん（焼却飛灰）については

さらに、埋め立てたばいじんに雨水が浸入しない措

置を講ずることが求められている。	
 

セシウム137の半減期は30年であり2)、8,000Bq/kg

の放射能濃度がクリアランスレベルの 100Bq/kg まで

減衰するまでに 190 年必要であり、焼却灰を最終処

分場で長期間管理する可能性がある。長期間の適正

な管理を行うためには、焼却灰からの放射性セシウ

ムの溶出挙動を知ることが重要である。国立環境研

究所は、一般廃棄物焼却主灰・飛灰、下水汚泥焼却

灰等について、有姿撹拌試験、逐次抽出試験、シリ

アルバッチ試験、累積バッチ試験の結果を報告して

いる 3)。しかしながら、焼却灰からの溶出挙動に大き

な影響を与えると考えられる pH の影響については検

討されていない。また、有姿撹拌試験を除いて、検

討された試料は一般廃棄物については焼却主灰、飛

灰それぞれ１試料のみであった。Parajuli ら 4)は、

家庭ごみ焼却灰からの水洗浄によるセシウム除去に

対する最適な温度、L/S 比を求めているが、pH の影

響については検討していない。また、土壌からのセ

シウム溶出に関しての研究もあるが 5,6)、これらは、

フォールアウトした放射性物質や高レベル放射性廃

棄物浸出物を常温で取り込んだ土壌を対象にしてい

る。高温の燃焼プロセスにより焼却灰に取り込まれ

たセシウムの溶出は、土壌からの溶出とは異なる挙

動を取ると考えられる。	
 

そこで、本研究では一般廃棄物焼却灰（主灰）を

対象として、焼却灰からのセシウム溶出に与える pH

および温度の影響を明らかにすることを目的として
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pH 依存性試験、温度依存性試験を行った。また、セ

シウムの存在形態を推定するために逐次抽出試験も

行った。なお、本研究では放射性セシウムよりも取

り扱いの容易な安定セシウムを対象とした。	
 

	
 

	
 

２．実験方法	
 
	
 

(1)焼却灰	
 

実験に用いた焼却灰（主灰）は、原発事故の影響

を受けていない A 市の一般廃棄物から作成した RDF

あるいは木くずを小型ストーカー炉(3t/d)で焼却す

ることで得た。焼却灰は空冷により冷却された。焼

却条件を表-1 に示す。安定セシウムは、焼却炉投入

前の原料に炭酸セシウムあるいは塩化セシウムの水

溶液として添加した。A-3 では、がれきに土壌が含ま

れることを想定して SiO2 を添加した。燃焼条件とし

て、一次空気比 0.9、二次空気比 0.6 とした。焼却炉

から排出された焼却灰を蒸留水を用いて、L/S=10 で

６時間振とうさせたところ、原料に加えたセシウム

由来の水溶性セシウムが、30-45%含まれていた。水

溶性セシウムの含有量が多いと、難水溶性セシウム

の存在形態、セシウム溶出の pH 依存性・温度依存性

が顕著に得られない事が予想された。また、実際の

焼却灰は水冷された後に埋立られるので、その際水

溶性セシウムの一部が除去されると考えられる。そ

こで、焼却灰をボールミルを用いて 0.125mm 以下に

粉砕後、蒸留水を用いて L/S=5 で３時間振とうによ

り洗浄し、乾燥させた焼却灰を試料として含有量試

験、逐次抽出試験、各種溶出試験に用いた。また、

これらの試料とは別に、原発事故の影響を受けてい

ない地域の焼却施設（水平ストーカー炉、85t/d×3

炉）から採取した焼却灰（これを試料 C と呼ぶ。水

による洗浄を行っていない。）について、含有量試験

および逐次抽出試験を行った。	
 

	
 

(2)含有量試験	
 

試料 0.5g に王水(濃硝酸:濃塩酸体積比=1:3)10mL

を加え、マイクロウェーブ分解装置（（株）パーキン

エルマージャパン	
 Multiwave3000）で 210℃、35 分

間加熱した後、ガラスフィルターで固液分離した溶

液を分析用検液として用いた（繰り返し数 4 回）。ま

た、焼却灰中のガラス質にセシウムが含まれている

可能性があったので、フッ酸分解によっても検液を

得た(繰り返し数 2 回)。試料 0.5g に、硝酸 8mL とフ

ッ化水素酸 2mL を加え、マイクロウェーブ分解装置

で王水の場合と同様に分解した。分解液をホットプ

レート上で完全に固化し、50mL に定容して分析用検

液とした。	
 

	
 

(3)逐次抽出試験	
 

逐次抽出試験は国立環境研究所報告書 3)（以降、

国環研報告書と呼ぶ）の方法に準拠して行った（表

-2）。報告書でも注意書きが記されているが、この方

法は土壌を対象として開発された方法なので、各フ

ラクションで抽出されたものの化学形態が、フラク

ションの名称と合致するとは限らないので、注意が

必要である。逐次抽出には 100mL のポリ容器を用い

た。各フラクションでの遠心分離は 3,000rpm、20 分

の条件で行った。上澄み液をビーカーに移し、pH を

測定後、0.45μm のメンブレンフィルターでろ過し、

ろ液を得た。遠心分離後の固形物は容器ごと一晩乾

表-2	
 逐次抽出試験方法	
 

	
 フラクション名	
 抽出操作方法	
 

Fr1	
 水溶性態	
 
試料10gと蒸留水100mLを入れ、200rpmで6時間反復振とう後、遠心分離し、上澄み液と

残渣をそれぞれ採取する。	
 

Fr2	
 イオン交換態	
 
Fr1の残渣と1M酢酸アンモニウム100mLを入れ、200rpmで6時間反復振とう後、遠心分離

し、上澄み液と残渣をそれぞれ採取する。	
 

Fr3	
 炭酸塩態	
 
Fr2の残渣と酢酸でpH5に調製した1M酢酸ナトリウム100mLを入れ、200rpmで6時間反復

振とう後、遠心分離し、上澄み液と残渣をそれぞれ採取する。	
 

Fr4	
 酸化物態	
 

Fr3の残渣と体積で酢酸を25%含む0.2M塩酸ヒドロキシルアミン溶液100mLを入れ、約

85℃の恒温振とう機で140rpmで6時間反復振とう後、遠心分離し、上澄み液と残渣をそ

れぞれ採取する。	
 

Fr5	
 有機物・硫化物態	
 

Fr4の残渣の6割に30%過酸化水素水（0.02M硝酸でpH	
 2に調整したもの）30mLを入れ、

約85℃の恒温振とう機で140rpmで2時間振とうする。冷却後、体積で硝酸を11.1%含む

1.78M酢酸アンモニウム溶液60mLを加え、200rpmで30分室温で振とう後、遠心分離し、

上澄み液と残渣をそれぞれ採取する。	
 

Fr6	
 残留物態	
 Fr5の残渣を0.5gを秤量し、王水を用い含有量分析と同様に分解する。	
 

	
 

表-１	
 焼却灰の作成条件	
 

原料	
 Cs	
 

試料 ID	
 RDF 供給量

(kg/h)	
 

木屑供給

量(kg/h)	
 

水分添加

量(kg/h)	
 

SiO2添加

量(kg/h)	
 

Cs2CO3(k

g-Cs/h)	
 

CsCl(kg-

Cs/h)	
 

A-1	
 69.2	
 —	
 20.8	
 —	
 0.412	
 —	
 

A-2	
 70.4	
 —	
 28.2	
 —	
 —	
 0.412	
 

A-3	
 70.4	
 —	
 28.2	
 1.8	
 0.502	
 —	
 

B	
 —	
 80.6	
 20.0	
 —	
 0.049	
 —	
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燥(105℃)させ、次の抽出操作を行った。なお、Fr3

以降は抽出溶媒 pH が低く、乾燥機の腐食が懸念され

たので、遠心残渣をリンスする目的で、上澄み液回

収後に蒸留水を 100mL 加えてよく混合した後、同様

に遠心分離を行なった。Fr2〜Fr5 のろ液には有機物

が含まれていたので、濃硝酸と過塩素酸を用いて有

機物分解を行った検液を分析に用いた。逐次抽出実

験は繰り返し数２回で行い、結果を平均値で示した。	
 

	
 

(4)溶出試験	
 

a)pH 依存性試験	
 

試料 5g を 200mL のビーカーに取り、蒸留水 100mL

を加え、自動滴定機を用いて 1M の硝酸あるいは水酸

化ナトリウム溶液で pH を一定に保ちながら６時間ス

ターラーで撹拌した。その後、0.45μm のメンブレン

フィルターでろ過し、ろ液を分析試料とした。pH は

3〜12 までを１刻みで設定した。また pH を制御しな

い場合も行った。	
 

b)温度依存性試験	
 

試料 5g と硝酸溶液 100mL をポリ容器に取り、室温

（概ね 20℃）あるいは 60℃に設定した恒温振とう機

で 140rpm で６時間振とうした。その後、pH 依存試験

と同様にろ液を採取した。硝酸溶液は振とう終了後

の pH が 4,	
 7,	
 9,	
 11 になるように事前に硝酸濃度を

決定した。温度依存性試験は繰り返し数２回で行っ

た。	
 

	
 

(5)分析方法	
 

セシウムはフレーム原子吸光光度法で分析を行っ

た。NaCl の干渉による感度低下を防ぐために、検液

および標準溶液に２％硝酸カリウム溶液を 10%加え

て分析に用いた。低濃度のセシウムについてはフレ

ームレス原子吸光度法による標準添加法で分析を行

った。	
 

セシウム以外の元素については ICP 発光分析法に

より分析を行った。	
 

	
 

	
 

３．結果と考察	
 

	
 

(1)試料の元素組成	
 

王水分解とフッ酸分解により測定した試料中のセ

シウム含有量を図—1 に示す。分解方法による差は見

られず、王水分解により試料中のセシウムは全て溶

解したと考えられた。以降の考察では王水分解によ

る含有量を用いることとする。王水分解により測定

したセシウム含有量は、試料 A,B では 790〜9,200	
 

mg/kg であり、実焼却灰である試料 C の含有量 2.0	
 

mg/kg よりも遙かに高い値であった。試料 A、B およ

び C のセシウム以外の元素含有量を表-3 に示すが、

試料間に大きな差は見られなかった。	
 

	
 

(2)	
 セシウムの逐次抽出結果	
 

セシウムの逐次抽出結果を図-2に示す。分配率は

含有量に対する各フラクションへの抽出率である。

試料 C を除いて回収率（各フラクションの分配率の

表-3	
 セシウム以外の元素含有量（%）	
 

	
 	
 Na	
 Mg	
 Al	
 K	
 Ca	
 Si	
 Fe	
 

A-1	
 3.2	
 1.3	
 4.4	
 1.7	
 21	
 0.010	
 2.0	
 

A-2	
 2.9	
 1.4	
 5.0	
 1.6	
 28	
 0.015	
 2.0	
 

A-3	
 3.4	
 1.3	
 4.9	
 1.6	
 28	
 0.011	
 1.8	
 

B	
 1.7	
 1.8	
 4.6	
 2.4	
 22	
 0.017	
 2.8	
 

C	
 1.7	
 1.0	
 4.3	
 0.90	
 28	
 0.025	
 2.2	
 

	
 

	
 
図-１	
 試料中のセシウム含有量	
 

	
 

0

2,000

4,000

6,000

8,000

10,000

A-1 A-2 A-3 B

王水分解 フッ酸分解
含
有
量
(m
g/
kg
)

	
 
図-2	
 セシウムの逐次抽出結果	
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図-3	
 セシウムの Fr1 を除いた補正分配率	
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合計）は概ね 100〜120%であった。試料 C の回収率が

60%と低かった原因は、試料 C 中のセシウム含有量が

少なかったため Fr2〜Fr5 の試料水中のセシウム濃度

も低く定量限界以下となったためと考えられる。試

料 A-1〜A-3 は洗浄を行っているが、Fr1(水溶性態)

の割合が平均 21%で、１回の洗浄では洗い出しきれな

かったセシウムが残存していた。そこで、水溶性態

以外のセシウムの存在形態を検討するために、Fr1 を

除いた合計分配率に対する Fr1 以外の各フラクショ

ンの分配率の割合を補正分配率とし、整理した結果

を図-3に示す。参考のために国環研報告書の結果（一

般廃棄物主灰。Bq により計算したセシウム 134 とセ

シウム 137 の平均値）も示す。なお、国環研報告書

では Fr5 の抽出を行っていない。試料 C は分配率と

して定量できたのが Fr1 と Fr6 のみなので、補正分

配率は Fr6 で 100%となった。国環研報告書の結果と

比較すると、試料 A では Fr2 の値が高いが、それ以

外の Fr は国環研報告書の結果と類似していた。試料

Bの各Frの値は国環研報告書の結果と類似していた。

このことから、試料 B(木くずを原料とした焼却灰)	
 

中のセシウムの Fr1 すなわち水溶性態を除いた存在

形態は、実焼却灰の存在形態と類似していると見な

せた。	
 

燃焼残渣である焼却灰中には有機物態・硫化物態

は非常に少ないと考えられる。Fr5 のような厳しい抽

出条件は実際の処分場ではあり得ないと考えられる

ことから、Fr5 と Fr6 の合計は実際の処分場では溶出

してこない'難溶態'と考えることができる。水溶性

態を除いたセシウムに対するこの難溶態の割合は、

試料 A,B で平均 65%(最小 50%、最大 87%)であり、国

立環境研究所の結果の 83%と比べて低い値が多かっ

た。なお、試料 A,B で難溶態（Fr5+Fr6）に対する Fr5

の割合は平均で 10%（最小 4%、最大 16%）であり、難

溶態における Fr5 の割合は小さいと言えた。	
 

	
 

	
 (3)セシウム溶出の pH 依存性試験結果	
 

試料A,Bについてのセシウム溶出のpH依存性試験

結果を図-4に示す。pH 調整をしない場合はいずれの

試料もpHは 12付近であった。セシウム溶出率はpH12

から pH が低下すると若干増加し、pH8〜9 で溶出率は

低下する。その後、pH5まで(試料 A-2では pH4まで)pH

が低下するにつれて溶出率は若干増加した。しかし、

pH5 での溶出率は pH12 での溶出率と同程度かそれ以

下であった。pH がさらに低下すると溶出率は大きく

増加した。	
 

以上から、セシウムの溶出率は pH が 5 を下回らな

い限り、pH 未調整の溶出率を大きく上回らないこと

が分かった。現在の通常の管理型一般廃棄物最終処

分場では、浸出水の pH は 5 を下回ることはないこと

から 7)、実際の最終処分場で取り得る pH 範囲では pH

はセシウム溶出率に大きな影響は与えないと考えら

れた。	
 

なお、図-4中に黒塗りの点で各フラクションまで

の累積分配率もプロットしている。例えば●は Fr1

から Fr4 までの分配率の累積量を最後のフラクショ

ンである Fr4 の pH に対してプロットしたものである。

累積の Fr 分配率が最後のフラクションの pH におけ

る溶出率よりも高くなっていることから、各フラク

ションでは pH の変化だけではなく抽出溶媒の特性に

応じた存在形態のセシウムが抽出されていると考え

られた。	
 

	
 

(4)セシウム溶出の温度依存性	
 

図-5にセシウム溶出に対する温度依存性試験の結

果を示す。20℃での溶出率が pH 依存性試験の結果よ

り若干高い値になっているが、その理由は混合方法

が、pH 依存性試験の場合はスターラーを用いている

のに対して、温度依存性試験の場合は 140rpm で振と
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図-4	
 セシウム溶出の pH の影響（○：セシウム溶出率、■：Fr1、▲：Fr1+Fr2、◆：Fr1〜Fr3、●：Fr1〜Fr4）	
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うしているので、温度依存性試験の方が混合が激し

いため溶出率が高くなったと考えられる。セシウム

溶出率は 20℃から 60℃に温度が上昇すると、何れの

試料でも溶出率は増加した。しかし、その増加率は

平均で 1.2 倍と低かった（最大は洗浄焼却灰 A-3 の

pH11 で 1.5 倍）。以上より、実際の最終処分場で温度

が 60℃まで上昇してもセシウム溶出率の増加はわず

かであると考えられた。	
 

	
 

(5)残留態セシウムの存在形態	
 

試料 A,BについてFr毎のセシウムとその他の元素

（全ての試料の補正分配率が１%以上）との補正分配

率の相関係数を表-4 に示す。セシウムの分配率と高

い正の相関を示す元素は、Fr2,5,6 でのカリウム、Fr6

でのアルミニウム、鉄であった。	
 

この結果から、残留態のセシウム(Fr6)はアルミニ

ウム、鉄と共存していることが分かった。図-6 に試

料 A,B,C の各元素の逐次抽出の平均値を示すが、ア

ルミニウムは Fr2,3,5 での補正分配率は 1%未満でほ

とんど抽出されず、Fr4 で 52%、Fr6 で 47%の補正分

配率であった。鉄もアルミニウムと同様にFr4で32%、

Fr6 で 68%であった。図-7 にアルミニウム溶出の pH

依存性試験結果を示すが、Fr3 までの累積分配率(図

中の◆)はほぼ０であり Fr4 までの累積分配率（図中

の●）は Fr4 の分配率と見なして良い。アルミニウ

ムも pH が 4 以降で溶出率が大きく増加するが、Fr4

の分配率は pH 低下による溶出率よりも非常に大きい

ことから、Fr4 には pH の低下に加えて還元状態で溶

解するアルミニウムが抽出されていると考えられる。

鉄についても図には示さないがアルミニウム同様

pH5 以上では溶出率は 0%、pH3 で最大 7%の溶出率で、

Fr4 には pH の低下に加えて還元状態で溶解する鉄が

抽出されていると考えられた。すなわち残留態のセ

シウムは、還元条件では抽出されない形態のアルミ

ニウムや鉄と Fr6 に共存していると推察された。	
 

国環研報告は、熱力学的平衡計算により焼却灰中

でセシウムはアルミノシリケート（CsAlSi2O6）として

存在する可能性が高いと指摘しているが、本研究結

果ではセシウムとケイ素の補正分配率に強い相関は

見られなかった。これは焼却処理において熱力学的

に平衡状態には達していないため、アルミナシリケ

ート生成量が少なかったためと考えられた。	
 

なお、アルカリ領域でセシウム溶出率が高い pH 範

囲でアルミニウムの溶出率も高くなっており、高 pH

条件ではアルミニウムの溶解に伴いセシウムも溶出

表-4	
 補正分配率のセシウムと他の元素との相関係数	
 

	
 	
 K	
 Al	
 Si	
 Fe	
 

Fr2	
 0.9871	
 	
 -	
 -0.0223	
 	
 -	
 

Fr3	
 0.2108	
 	
 -	
 -0.8997	
 	
 -	
 

Fr4	
 0.4956	
 	
 -0.3305	
 	
 -0.0779	
 	
 -0.7975	
 	
 

Fr5	
 0.9146	
 	
 -	
 0.2047	
 	
 -	
 

Fr6	
 0.8996	
 	
 0.7837	
 	
 -	
 0.8755	
 	
 

-：補正分配率が 1%未満の試料を含む	
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図-5	
 セシウム溶出に対する溶出温度の影響（○：20℃、□：60℃）	
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図-6	
 試料 A,B の元素毎の逐次抽出結果（平均値）	
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したと考えられた。	
 

	
 

	
 

４．おわりに	
 
	
 

一般廃棄物焼却灰からのセシウム溶出を明らかに

するために、安定セシウムを加えた廃棄物を焼却し

て得られた焼却灰を用いて逐次抽出試験、pH 依存性

試験、温度依存性試験を行い、以下の知見が得られ

た。	
 

(1)逐次抽出試験の結果、本実験で作成した木くずを

原料とした焼却灰中の水溶性態を除いたセシウム

の存在形態は、実焼却灰の存在形態と類似してい

ると見なせた。	
 

(2)本実験で作成した焼却灰中の水溶性態を除いた

セシウム中の難溶態セシウムは平均で 65%であっ

た。	
 

(3)pH 依存性試験の結果、セシウムの溶出率が大きく

増加する pH は 5 以下であり、実際の最終処分場で

取り得る pH 範囲では pH はセシウム溶出率に大き

な影響は与えないと考えられた。	
 

(4)温度依存性試験の結果、20℃から 60℃に温度が上

昇するとセシウム溶出率は増加したが、増加率は

平均で 1.2 倍とわずかであった。	
 

(5)残留態のセシウムは、還元状態で溶解しない形態

のアルミニウムや鉄と共存していると推察された。	
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図-7	
 アルミニウム溶出の pH の影響（○：アルミニウムの溶出率、■：Fr1、▲：Fr1+Fr2、◆：Fr1〜Fr3、●：Fr1

〜Fr4）	
 

0

10

20

30

40

50

60

2 4 6 8 10 12 14

溶
出
率
、
累
積
分
配
率
（
％
）

pH（終了時）

0

10

20

30

40

50

60

2 4 6 8 10 12 14

溶
出
率
、
累
積
分
配
率
（
％
）

pH（終了時）

0

10

20

30

40

50

60

2 4 6 8 10 12 14

溶
出
率
、
累
積
分
配
率
（
％
）

pH（終了時）

溶
出
率
、
累
積
分
配
率
（
％
）

0

10

20

30

40

50

60

2 4 6 8 10 12 14

溶
出
率
、
累
積
分
配
率
（
％
）

pH（終了時）

III_222



 
EFFECT OF pH AND TEMPERATURE ON LEACHING OF CESIUM FROM 

MUNICIPAL SOLID WASTE BOTTOM ASH 
 

Yutaka DOTE, Tomoo SEKITO, Ryo MOROOKA, Takayuki SHIMAOKA,  
Yasumasa TOJO, Hideki YOSHIDA, Takashi KAWANO 

 
In order to clarify the leachability of cesium from bottom ash of municipal solid waste, sequential 
extraction, pH dependence test, and temperature dependence test were conducted.  Bottom ash was 
obtained by incinerating RDF or wood chips to which stable cesium solution was added. It was found that 
the cesium fraction distribution pattern of bottom ash from wood chips except water soluble fraction was 
similar to that of actual bottom ash.  Less than a pH of 5, cesium leaching ratio was largely increased 
with decrease in pH.  Over a pH of 5, cesium leaching ratio was almost same as that at natural pH.  
Increase of cesium leaching ratio at 60℃ was 1.2 times higher than that at 20℃ in average.  Therefore, 
the effect of pH and temperature on cesium leaching would be negligible in actual landfill conditions.  
Cesium in residual state would be present with aluminum and iron that were insoluble in reduction 
condition. 
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