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要旨：硬化コンクリート内部への核分裂生成物(FP)の拡散挙動に関する知見の拡充を目的とした研究の端稽

として，模擬 FP としてセシウム化合物の CsCl，CsNO3，Cs2CO3 を用いた硬化コンクリート試料への収着実

験を行った。CsCl，CsNO3，Cs2CO3 水溶液を用いて調製したフレッシュペーストを硬化コンクリート上に塗

布して溶液を侵入させたところ，SEM-EDX を用いて測定したセメント基材中の Ca/Si 比は Cs の共存により

低下することが示唆された。塩化セシウムはその化学量論比を保ったまま浸入することが観察された。 

キーワード：塩化セシウム，硝酸セシウム，炭酸セシウム，ゲル空隙，Ca/Si 比 

 

1. はじめに 

 福島第一原子力発電所(以下、1F)で発生した未曽有の

事故後、廃炉作業が進められている。廃炉工程にしたが

えば，燃料デブリの取り出し，原子炉の解体に続いて，

建屋や基礎部分のコンクリートの解体・排出へと進めら

れる。この時点で大量に発生する廃棄コンクリートには，

気相や水相を介して付着した核分裂生成物(FP)が長時間

の後に内部へ拡散浸入していると推測される。その汚染

状況に応じて適切に分別し処理するためには，コンクリ

ート内への FP の浸入挙動を把握し，予想することが不

可欠である。福島の事例のみならず，今後も原子力発電

所で類似の事態が生じた場合にも，同様の知見が必要と

なる。 

事故前後における FP の生成・蓄積・放出・移行・除去

についての研究計画は多く提示されている 1),2),3),4),5),6) が，

その多くが燃料デブリを含む炉内構造材，汚染水，大気

を焦点としたものである。内藤ら 7) は 1F シビアアクシ

デント事象解明を目的に，いまだ不明瞭な 1F の現象模

擬・再現を行いデータ取得することにより FP 化学挙動

に関する情報の整備を提示している。 

コンクリート構造物への外部環境からの物質浸入に

関して，硬化コンクリート中の内部微細構造の影響が大

きいことは周知である。多くの論文 8),9),10),11),12),13) におい

て，硬化コンクリートおよび硬化セメントペーストの水

和反応率，空隙率，毛細管空隙率，ゲル空隙率といった

内部微細構造に関する工学モデルは複数提示されている。 

代表的な FP である Cs は，周期律表では 1 族のアルカ

リ元素であり，イオン化エネルギーが極めて小さく，陽

イオンとして安定な元素と位置付けられる。したがって，

水相を介して Cs が侵入した場合，コンクリート内部の

組織と反応することが想像される。これを懸念し Cs に

対する除染技術の研究はあるが，コンクリート中のセメ

ント基材（モルタル）中の成分と Cs 等の反応そのものに

関する知見は充分とはいえない 14)。 

本報では，硬化コンクリート内部への FP の拡散挙動

に関する知見の拡充を目的とした研究の端稽として，模

擬 FP としてセシウム化合物の CsCl，CsNO3，Cs2CO3を

用いた硬化コンクリート試料への収着実験と，その後の

Cs化合物の存在形態についてSEM-EDXにより調査した

結果を報告する。 

 

2. 実験方法 

 本研究では，W/C=60.87%で作製した硬化コンクリー

ト(100φ×200mm)から湿式ダイヤモンドカッターを用い

て 20mm×20mm×30mm で切り出した試料片を供試体と

して用いた。作製した硬化コンクリートの配合と使用し

た普通ポルトランドセメント(太平洋セメント製：密度

3.16g/cm3)の組成を表―1，2に，切断図を図―1にそれぞ

れ示す。空気量及びスランプは JASS515)に基づいた値を

設定値として用い、混和剤を用いないプレーンコンクリ

ートとして調合設計を行った。養生は 7 日間の水中養生

(20℃)とし、養生後は室温の屋内に保存した。切断時の材

齢は約 25 日，切断後の養生は行わず前述同様に大気雰

囲気中で安置した。一般的にコンクリートの調合に用い

る骨材は表乾状態であるが、本実験では細骨材(川砂：絶

乾密度 2.5g/cm3，吸水率 2.5%)，粗骨材(川砂利：絶乾密
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表－1 作製した硬化コンクリート試料の配合 

 

10 18 60.87 4.5 43.5 220.44 362.15 746.93 973.8

*1 完全乾燥状態の骨材を使用したため骨材吸水率分を上乗せした値

粗骨材
G

単位量(kg/m3)

水*1

W

細骨材率
(%)

空気量(%)
粗骨材の
最大寸法

(mm)
セメント

C
細骨材

S

W/C

(%)

スランプ
(cm)

 コンクリート工学年次論文集，Vol.42，No.1，2020

- 755 -



度 2.5g/cm3，吸水率 2.5%)を絶乾状態で使用した。これに

よるワーカービリティの低下を勘案し，各骨材の吸水率

から算出した未吸水分を単位水量に上乗せした。 

 

表－2 使用したセメントの鉱物組成 

 

硬化コンクリート試料への Cs の浸入源として，表－3

に記載の Cs 化合物の水溶液を用いてセメントペースト

を調製し，供試体の頂面(20mm×20mm)に 3mm 厚になる

ようナイフと定規を用いて材齢約 150 日のコンクリート

試料に塗布した。塗布後は 30℃で 2 日静置した後，SEM-

EDX による元素分析に供し，Cs および他成分の分布状

況を調査した。Cs 源として CsCl，CsNO3，Cs2CO3を使用

した。実験は低濃度 CsCl，CsNO3を用いて行った。その

後，高濃度試料についても実験を試みたが，CsNO3が溶

解しきらなかったため，高濃度試料として Cs2CO3 を使

用した。これにより分析対象を溶液中 Cs 濃度 0.03mol/L，

0.59mol/L の 2 通り，計 4 試料とし，各濃度で調製したペ

ーストを低濃度ペーストおよび高濃度ペーストと称する。 

 

図－1 硬化コンクリート試料の切断図 

 

表－3 Cs 含有セメントペーストの配合 

 

 

3. 実験結果および考察 

3.1 ペースト塗布前の未処理試料内組成分布 

 試料断面の SEM 像の一例を図－2に示す。ペースト塗

布前の未処理コンクリート試料(以下、未処理試料)内の

組成分布を SEM-EDX で調査した。セメントペースト部

の成分濃度は骨材からの距離に影響を受けると考えられ

るので，分析点を骨材からの距離ごとに平均し，主要成

分の変化を評価した。セメント基材中の Ca 濃度，Si 濃

度，Ca/Si 比(モル比)をそれぞれ図－3，4，5に示す。 

 

 

図－2 未処理試料の SEM 像 

 

 

図－3 未処理試料および低濃度ペースト塗布試料中の

Ca 濃度 

 

 

 

図－4 未処理試料および低濃度ペースト塗布試料中の

Si 濃度 

単位 SiO2 Al2O3 Fe2O3 CaO MgO SO3 Ca/Si
*

mass% 21.4 5.1 2.9 64.0 1.6 2.0 3.20

*Ca/Siはmol比

CsCl 0.052 0.03

CsNO3 0.051 0.03

CsCl 1.151 0.59

Cs2CO3 0.964 0.59
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図－5 未処理試料および低濃度ペースト塗布試料中の

Ca/Si 比 

 

図中の各点は 3個～10個の分析値の平均を取って示し

ている。変動はあるものの，細骨材からの距離が離れる

ほど，Ca 濃度は上昇し，Si 濃度は低下した。それに伴い，

Ca/Si 比は 1.4 から 2.8 程度まで変化した。 

セメント水和反応によって，原料セメント中のエーラ

イト（3CaO･SiO2，C3S）から式(1)のようにカルシウムシ

リケートハイドレート（3CaO･2SiO2･4H2O，以下 CSH）

相と Ca(OH)2が生成する 16)。今回の元素マッピング分析

における分析単位は 10μm 角であり，もしも CSH 鉱物

がそれより小さいサイズであれば，周囲に Ca(OH)2が存

在するとそれらを含めた形で分析されることになる。今

回の分析結果では，セメント基材部が全て Ca/Si＜3 であ

った。したがって，CSH 相がある程度発達しているか，

もしくは Ca(OH)2が骨材との界面の遷移帯に移動した可

能性が考えられる 17)。これらの詳細についてはコンクリ

ート試料の調製条件を変化させるなどの確認が必要なた

め，現時点ではこれ以上の言及は避けることにする。 

 

2(3CaO･SiO2) + 7H2O = 3CaO･2SiO2･4H2O +3Ca(OH)2 (1) 

3.2 低濃度ペースト塗布後の試料内組成分布 

 低濃度ペースト塗布後のコンクリート試料内の組成分

布を SEM-EDX で調査し，前節と同様に分析点を細骨材

からの距離ごとに平均し，主要成分の変化を評価した。

前掲の図－3，4，5に Ca 濃度，Si 濃度，Ca/Si 比を示す。

Cs マッピングの例を図－6 に、セメント基材中の Cs 濃

度を図－7にそれぞれ示す。 

Ca 濃度と Si 濃度については，変動はあるものの未処

理試料と同様に細骨材に近いほど前者は低下し，後者は

増大した。同一距離で処理前試料と比較すると，Ca 濃度

および Si 濃度とも高位であった。Ca/Si 比については，

細骨材に近いほど低下しており，またいずれの塗布後試

料も未処理試料よりわずかに低位であった。 

 

 

図－6 低濃度ペースト試料の Cs マッピング像 

 

 

図－7 低濃度ペースト塗布試料中の Cs 濃度 

 

細骨材からの距離に対して，硝酸セシウム試料の Cs濃

度は 1mol%程度でバラつきが大きく傾向が見られなか

ったが，塩化セシウム試料のそれは低下傾向に推移した。

逆に言えば、細骨材に近いほど Cs 濃度が高くなった。 

Cs 溶液のコンクリート試料中への浸入経路として，エ

ントラップドエアを除けば毛細管空隙と CSH 相由来の

ゲル空隙が考えられる 18,19)。骨材との境界面には粗な微

細組織構造を有する水和生成物が形成しているとされる。

本実験において，細骨材に近いほど Cs 濃度が高位であ

ったことから，ゲル空隙を介して Cs 溶液が浸透した可

能性がうかがわれる。 

ここで，浸入した Cs がセメント基材と反応せずに空

隙内に留まったとすると，その部分で分析される Ca 濃

度と Si 濃度は，Cs の存在（およびカウンターアニオン

の存在）により，ともに未処理試料よりも低くなるはず

である。ところが，本実験ではいずれの濃度も未処理試

料より高位となった。これについては，濃度をモル濃度

で評価していることに由来すると考えられる。任意の部

位に Cs や Cl のような原子量（式量）の大きな成分が共

存すると，単一重量当たりでの全モル数は減少すること

になる。そのため，相対的に原子量の小さい Ca や Si の

モル数は，実際の増減が小さければ未処理試料と比べて

計算上は増大する可能性がある。 

したがって、Cs 浸入による変化を論じるには、成分濃
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度よりは Ca/Si 比の方が適当と考えられる。図－5 の両

試料での Ca/Si 比から，Ca/Si 比はいずれも処理前に比し

て低下している。これは、塩基性の強い Cs イオンが Ca

イオンと置換した可能性を示唆するものと考えられる。 

3.3 高濃度ペースト塗布後の試料内組成分布 

高濃度ペースト塗布後のコンクリート試料内の組成

分布を SEM-EDX で調査し，前節と同様に分析点を細骨

材からの距離ごとに平均し，主要成分の変化を評価した。

図－8，9，10，11 にセメントペースト中の Ca 濃度，Si

濃度，Ca/Si 比(モル比)， Cs 濃度をそれぞれ示す。 

 

 

 

図－8 未処理試料および高濃度ペースト塗布試料中の

Ca 濃度 

 

 

 

図－9 未処理試料および高濃度ペースト塗布試料中の

Si 濃度 

 

 

 

図－10 未処理試および高濃度ペースト塗布試料中の

Ca/Si 比 

 

 

図－11 高濃度ペースト塗布試料中の Cs 濃度 

 

Ca濃度と Si濃度については，低濃度試料時と同様に，

変動はあるものの細骨材に近いほど前者は低下，後者は

増大した。Ca 濃度を同一距離で未処理試料と比較すると，

両試料ともわずかに高位であったが，その差は低濃度試

料時よりも小さかった。同じ比較で Si 濃度は，炭酸セシ

ウム試料では若干高位か同程度であったのに対し，塩化

セシウム試料では全範囲で低位となっていた。Ca/Si 比に

ついては，いずれも細骨材に近いほど低下したが，塩化

セシウム試料では処理前と比べると大幅に高位にあり，

特に細骨材から離れた部位での Ca/Si の上昇が顕著であ

った。 

細骨材からの距離に対して，塩化セシウム試料，炭酸

セシウム試料とも，細骨材に近いほど Cs 濃度が高くな

った。塩化セシウム試料では最大で Cs 濃度が 10mol%を

超える部位が見られた。炭酸セシウム試料における Cs濃

度は相対的に低位であった。フレッシュペースト調製時

の塩化セシウム水溶液の pH が 6.2 であったのに対し，

炭酸セシウムの水溶液 pH は 12.7 であり，この液性の差

が浸入挙動に影響している可能性があるが，さらに調査

が必要である。 

3.4 濃度別 CsCl ペースト塗布後の試料内組成分布 

図－12，図－13に，低濃度及び高濃度ペースト試料に

おける Cl 濃度と Cs/Cl 比(モル比)を，細骨材との距離に

対して示す。前掲のように，高濃度塩化セシウムペース
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ト試料におけるセメント基材中の Cs 濃度は，かなり高

位であった。Cl 濃度は Cs 濃度と同様に細骨材に近いほ

ど高位であり，Cs と同様の分布を呈した。 

Cs/Cl 比は，低濃度ペースト試料では細骨材からの距

離が 60µ 以内では 0.8 程度，高濃度ペースト試料では 0.9

前後で推移しており，化学量論比として矛盾はなかった。

すなわち，Cs と Cl は溶液中での比をある程度保ったま

ま，コンクリート内へ浸入していることが示唆された。 

 

 

図ー12  CsCl ペースト塗布試料中の Cl 濃度 

 

 

図－13 CsCl ペースト塗布試料中の Cs/Cl 比 

 

3.5 塩化物イオンの影響評価 

高濃度 CsCl ペースト塗布試料では，他の試料と異な

り細骨材からの距離が大きくなると，Ca/Si 比が大きく増

加した。これは，高濃度 CsCl 添加によって，Cs と Cl を

除く他成分が何らかの反応に伴い移動している可能性が

考えられる 20),21)。今回の条件では，骨材近傍に高濃度で

Cs と Cl が存在し，CSH や C3A が塩化物イオンと反応し

て CSH 系塩化物やフリーデル氏塩(C3A・CaCl2・10H2O)

が生成していることが推測される 16)。この際に予想され

る反応式を式(2)，式(3)に示す。なお，この反応式におい

て量論関係は重視しないこととする。 

 

3CaO･SiO2･aq + CsCl  

→ 3CaO･2SiO2･CaCl2･aq + CsOH   (2) 

 

C3A + CsCl + aq → 3CaO･Al2O3･CaCl2･aq + CsOH    (3) 

 

 上記の反応で生成する CsOH は強塩基である。そのた

め，セメント基材中に元から存在する Ca(OH)2がバラン

スを保つために，骨材近傍から離れた方向へ移動すると

考えられる。そのため，骨材から距離があるほど Ca 濃

度が上昇し，Ca/Si 比が大きく変化したことが示唆される。

低濃度試料では充分な量の CsOH が生成しなかったため、

上記の反応による影響が無かったものと推測される。 

 

4. まとめ 

 硬化コンクリート内部への核分裂生成物(FP)の拡散挙

動に関する知見の拡充を目的とした研究の端稽として，

模擬 FP としてセシウム化合物の CsCl，CsNO3，Cs2CO3

を用いた硬化コンクリート試料への収着実験を行い，

SEM-EDX を用いてセメント基材を測定した。 

１). 細骨材に近いほど Cs 濃度が高位であったことから，

ゲル空隙を介して Cs 溶液が浸透していることが示

唆された。 

２). 低濃度 Cs 化合物ペーストを塗布した試料では，ペ

ーストを付着していない未処理試料に比べ，Ca/Si

比がわずかに低下していた。 

３). 高濃度 CsCl ペーストを塗布した試料では，ペース

トを付着していない未処理試料に比べ，Ca/Si 比が

大きく増加していた。 

４). Cs と Cl は濃度にかかわらず，溶液中での比をある

程度保ったまま，コンクリート内へ浸入しているこ

とが確認された。  

５). 高濃度 CsCl の添加により，セメント基材と Cl との

反応および CsOH の生成を想起した。強塩基である

CsOHの生成により Ca(OH)2がバランスを保つよう

に，骨材近傍から移動し，骨材からの距離により

Ca/Si 比が大きく変化していることが示唆された。 
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