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要旨：コンクリートに大気中の CO2 を吸収させて CaCO3 として固定化する取組みが注目されているが，骨材

として石灰石を含む場合，既存手法では CaCO3 が大気 CO2由来か石灰石由来か判別できない。本論文では放

射性炭素 14C に着目し，石灰石を多量に含むセメント硬化体における試料前処理手法及び炭素起源の分析手

法を検討した。具体的には，大気 CO2 で炭酸化させたセメント硬化体と石灰石，アルミナの混合試料を調製

し，CO2 ガス化・炭化処理の後，炭素含有率及び同位体比を測定した。得られた結果と試料組成から推定され

る値はよく一致し，大気由来炭素の起源分析の妥当性を示すとともに，前処理方法による課題を抽出した。 
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1. はじめに 
コンクリートは，水に次いで世界で 2 番目に使用され

ている材料であり，全世界の CO2 排出量の約 8%を占め

る 1),2)。近年，コンクリート由来の CO2 排出量を低減す

るために，コンクリート原料の中で最も CO2排出量が多

いポルトランドセメントを産業副産物である混和材に高

置換したコンクリート 3)や，練混ぜ・養生時に CO2 を活

用してコンクリートに固定化する技術 4),5)，コンクリー

ト製造時に大気CO2由来の炭素系材料を混和して貯留す

る技術 6)の開発が積極的に進められている。この潮流の

中，供用中のコンクリートが大気中の CO2を吸収・固定

化する現象に再度注目が集まっている 7)。 

コンクリート中には，セメントの水和反応により生成

した水酸化カルシウム等が存在し，高いアルカリ性を示

す。アルカリ性の細孔溶液と大気が接触すると大気中の

CO2が溶解し，カルシウムイオン（Ca2+）と反応して炭酸

カルシウム（CaCO3）としてコンクリート中に固定され，

細孔溶液はアルカリ性から中性へと偏る。これら一連の

現象は，コンクリート工学分野では炭酸化現象（または

中性化現象）として古くから知られていた 8)。 

一方，最近の脱炭素技術の文脈を踏まえると，本現象

は，炭素除去技術またはネガティブエミッション技術に

おける，直接空気回収・炭素貯留（DACCS; Direct Air 

Capture and Carbon Storage）に関する技術の一つとみなせ

る 9)。炭素会計におけるカーボンクレジット創出の観点

では測定・報告・検証が必須であり，コンクリートへの

大気 CO2の吸収・固定量を測定評価する手法の確立は不

可欠である。 

ここで課題となるのが，コンクリートの骨材やセメン

トの少量混合成分として用いられる石灰石である。石灰

石の主成分は炭酸カルシウム（CaCO3）であり，コンク

リート中に大気 CO2を吸収・固定した結果として生成す

る CaCO3と化学式が同一である。これまで，コンクリー

ト材料に含まれる CO2を定量する手法として，全炭素分

析装置を用いた燃焼分解―赤外線吸収法，熱重量―示差

熱分析法（TG-DTA），熱重量―質量分析法（TG-MS），X

線回折装置を用いたリートベルト法が主に検討されてき

た 10）。しかし，いずれの手法においても，コンクリート

骨材として石灰石を含む場合，分析された CaCO3が大気

CO2由来か石灰石由来か判別することはできない。 

本研究では，放射性炭素（14C）に着目した。自然界の

炭素には質量数の異なる同位体が 3 種類存在し，大気中

では 12 C が約 98.89%，13C が約 1.11%，14C は 12C に対し

て 1.25×10-12 の割合で存在する 11)。12C と 13C は安定同

位体である一方，14C は放射性同位体として知られ，その

半減期は 5,730 年である。現在日本に存在している石灰

岩の多くは，2～3 億年前に堆積した CaCO3 の殻を持つ

生物礁であり 12），半減期を考慮すると，石灰岩に含まれ

る 14C はほぼ 0 とみなせる。すなわち，14C と 12C の同位

体比の測定により，試料中炭素の起源を分析し，大気 CO2

由来の炭素含有率を評価できる可能性がある。 
14C を用いたセメント硬化体の同位体分析として，丸

山らによるコンクリートの中性化進行評価の検討 13)，

Wang らによる気中炭酸化セメントペーストの炭素起源

解明の検討 14)が報告されている。しかし，石灰石を多量

に用いたセメント硬化体に含まれる大気CO2由来の炭素

量を，14C により評価した例はない。本論文では，石灰石

を混合した炭酸化セメント硬化体を用いて，同位体分析

の前処理方法の検討，及び，試料中の大気 CO2由来の炭

素含有率の評価を検討した。具体的には，大気 CO2で炭
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酸化させたセメントペーストと石灰石，アルミナの混合

試料を調製し，加熱ガス化またはリン酸溶解ガス化の前

処理による CO2ガス化・炭化処理の後，加速器質量分析

法により炭素同位体比を測定した。同時に，CO2 ガス量

または元素分析により炭素含有率を得た。14C 濃度及び

炭素含有率の測定値から大気CO2由来の炭素含有率を算

出し，試料の混合比から推定される値と比較評価した。 

 

2. 検討概要 
2.1 試験材料 

（一社）セメント協会の研究用セメントを用いて，水

セメント比 50%でセメントペーストを作製した。1 年以

上封緘養生したセメント硬化体を乳鉢により微粉末化し，

清水建設（株）技術研究所（東京都江東区）の室内空気

（室温 20±2℃，相対湿度 60±10%）に 1 ヶ月程度曝露

することで，大気由来の CO2を吸収・固定化させた（以

下，炭酸化 CP）。この炭酸化 CP に石灰石（清水工業社

製ネオフロー）及びアルミナ（高純度化学研究所製 α-ア

ルミナ）を所定の重量比で添加し，再度乳鉢で粉砕混合

することで，大気 CO2と石灰石に由来する炭素の割合を

変えた試料を調製した。試料水準を表－1 に示す。 

2.2 熱重量分析  
試料 20 mg 程度を熱重量分析装置（NETZSCH 社製 TG-

DTA 2010SA）に導入し，毎分 50 mL の窒素気流下，毎分

10℃の昇温速度で 20℃から 1000℃まで熱重量分析を行

った。得られた熱重量カーブにおいて，CaCO3 の脱炭酸

に由来する 600℃から 900℃までの重量減少を基に，試

料中の炭素含有率を算出した。 

2.3 炭素含有率測定及び同位体分析 
 試料前処理，炭素含有率測定，同位体分析は，パレオ・

ラボの AMS 年代測定施設（群馬県桐生市）で実施した。 

(1) 試料前処理―加熱ガス化 
10～30 mg の粉末試料を錫カップに包み，元素分析計

（Elementar 社製 vario MICRO cube）にて高純度ヘリウ

ム（>99.9999%）雰囲気で酸化タングステン，助燃剤の高

純度酸素（>99.99995%）と共に 1150℃で加熱することで，

CO2ガス化と同時に炭素含有率の測定を行った。 CO2ガ

スをガラス製気体精製ライン（光信理化学製作所製）で

回収し，触媒の鉄粉（高純度化学研究所製3-5 μm, 99.9%）

2.2 mg と高純度水素（>99.99999%）と共にグラファイト

還元用管状炉（光信理化学製作所製）にて 650℃で 6 時

間反応させて水素還元・炭化処理を行い，グラファイト

を生成させた。調製後の試料をペレットとしてアルミニ

ウム製ターゲット・ホルダーに押し込み，測定を行った。

なお，測定時のバックグラウンド算出用として安息香酸

（富士フイルム和光純薬社製）を 2 個，基準試料として

IAEA 標準物質の C7（シュウ酸）を 1 個準備し，同様に

試料前処理及び測定を行った。 

(2) 試料前処理―リン酸溶解ガス化 
炭酸塩処理装置（IONPLUS 社製 CHS2）を用いて，ガ

ラス瓶内で 500 mg 程度の粉末試料を 0.4 mL のリン酸水

溶液（富士フイルム和光純薬社製特級試薬 85%）に 80℃

で 10 分溶解し，CO2ガス化した。この CO2ガスの圧力及

び体積から，試料の炭素含有率を算出した。CO2 ガスを

グラファイト精製装置（IONPLUS 社製 AGE3）で精製後，

触媒の鉄粉（ニラコ製 250 mesh, 99+%）2.2 mg 及び高純

度水素（>99.99999%）と共に 580℃で 2 時間水素還元・

炭化処理を行い，グラファイトを生成させた。調製後の

試料をペレットとしてアルミニウム製ターゲット・ホル

ダーに押し込み，測定を行った。なお，測定時のバック

グラウンド算出用として IAEA 標準物質の C1（大理石）

を 2 個，基準試料として C2（石灰岩）を 1 個準備し，同

様に試料前処理及び測定を行った。 

(3) 炭素同位体分析 
1.5 SDH Pelletron 加速器質量分析計（米国 NEC 製

Compact AMS）を用いて，試料に含まれる炭素成分を加

速器により高エネルギー化し，質量分析部で分離後，半

導体検出器で分析を行い，12C に対する 13C 及び 14C の同

位体比（それぞれ 13C/12C 比，14C/12C 比）を測定した。測

定は 5 分×8～10 回を実施し，分析値の平均と標準偏差

を算出した。なお，現代炭素濃度程度（～10-12）の 14C/12C

比測定における標準偏差は 0.25%程度である 15)。 

(4) δ13C 
試料炭素の 13C/12C 比における基準試料の 13C/12C 比か

らのずれを千分率で示した δ13C（単位：‰）を算出した。 

(5) 14C 濃度 
試料炭素の 14C/12C 比は，13C/12C 比を用いて同位体分

別効果の補正を行った。同位体分別効果は，物理的・化

学的な過程により試料への同位体の取込み比率が変化す

る現象であり，実験中のガス化やグラファイト化の際に

生じる。この 13C/12C 比の変化から 14C/12C の変化を見積

表－1 試料水準の一覧 

記号 炭酸化 CP 石灰石 アルミナ 

CP05-LS0-AL95 5 wt% 0 wt% 95 wt% 

CP05-LS10-AL85 5 wt% 10 wt% 85 wt% 

CP05-LS50-AL45 5 wt% 50 wt% 45 wt% 

CP10-LS0-AL90 10 wt% 0 wt% 90 wt% 

CP10-LS10-AL80 10 wt% 10 wt% 80 wt% 

CP10-LS50-AL40 10 wt% 50 wt% 40 wt% 

CP50-LS0-AL50 50 wt% 0 wt% 50 wt% 

CP50-LS10-AL40 50 wt% 10 wt% 40 wt% 

CP50-LS50-AL0 50 wt% 50 wt% 0 wt% 

CP0-LS50-AL50 0 wt% 50 wt% 50 wt% 
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り補正した。その後，標準現代炭素に対する試料炭素の

14C/12C 比を示す pMC（percent Modern Carbon）の値を算

出した。pMC 値は 1950 年の大気 14C 濃度を 100 pMC と

して，測定された 14C濃度を表した値であり，δ13C = −25‰

相当になるよう 14C 濃度を規格化してから算出した。 

 

3. 検討結果 
3.1 熱重量分析の結果 
 炭酸化 CP 及び石灰石の TG-DTA における 600℃から

900℃までの重量減少率より，試料中の CaCO3 に由来す

る炭素含有率はそれぞれ 4.39%及び 12.0%と推定された。 

3.2 炭素含有率測定及び同位体分析の結果と考察 
各試料の前処理方法ごとの試料量，炭素回収量，炭素

含有率，δ13C，14C 濃度の測定値を表－2 に示す。表中の

測定値の誤差は 1σ（σは標準偏差）を表す。なお，一部

の試料はリン酸溶解ガス化による同位体分析の結果のみ

を示した。各試料の炭素含有率及び 14C 濃度について，

推定値及び補正値を表－3 に示す。推定値及び補正値に

ついては，それぞれ 3.2.(2)及び 3.2.(6)にて詳細を述べる。 

(1) 異なる前処理方法で得られた炭素含有率 
図－1 に，加熱ガス化処理で得られた炭素含有率（ATG）

とリン酸溶解ガス化処理で得られた炭素含有率（APD）の

関係を示す。炭素含有率が 2.0%未満の試料では両者の値

は概ね一致しているが，2.0%以上では両者の数値は大き

く乖離し，ATG と比べて APD は過小評価されていること

が示唆された。すなわち，本検討におけるリン酸溶解ガ

ス化の前処理条件では，炭素含有率が 2.0%以上の試料は

完全には溶解せず，試料中炭素の一部のみがその後の同

位体分析に供されたと考えられる。 

(2) 炭素含有率の測定値と推定値の比較 
表－3 に示す各試料の炭素含有率及び 14C 濃度の推定

値は，以下の式(1)から求めた。 

𝐴𝐴𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒 =  ∑𝐴𝐴𝑖𝑖 × 𝑅𝑅𝑖𝑖  , C𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒14 = ∑𝐴𝐴𝑖𝑖 × 𝑅𝑅𝑖𝑖 × C𝑖𝑖14   (1) 
ただし，i は各成分，Ai は TG-DTA から得られた各成分

の炭素含有率，Riは表－1 に示す各成分の混合比，14Ciは

表－2 に示す各成分の 14C 濃度であり，大気 CO2 を吸収

した炭酸化CP及び石灰石の 14C濃度をそれぞれ100 pMC, 

0 pMC として算出した。 
炭酸化 CP を含む試料において，ATGはいずれも Aestよ

り大きかった。この理由として，ATGは試料中の全炭素に

由来する一方，Aestは TG-DTA の 600℃から 900℃までの

重量減少を基に算出しており，この温度範囲では検出さ

れない，大気 CO2を吸収・固定化した鉱物及，非晶質ゲ

ル 16)が存在すると考えられる。炭酸化 CP とアルミナの

表－2 異なる試料前処理方法における同位体分析の結果の比較 

記号 試料前処理方法 
試料量 

[mg] 

炭素回収量 

[mg] 

炭素含有率 

[%] 

δ13C 

[‰] 

14C 

[pMC] 

CP05-LS0-AL95 
加熱ガス化 36.34 ― 0.40 ― ― 

リン酸溶解ガス化 495.94 1.39 0.30 −21.72±0.23 97.56±0.24 

CP05-LS10-AL85 
加熱ガス化 9.98 ― 1.50 ― ― 

リン酸溶解ガス化 444.58 5.66 1.30 −3.21±0.31 21.76±0.10 

CP05-LS50-AL45 
加熱ガス化 16.15 ― 6.50 ― ― 

リン酸溶解ガス化 510.35 3.28 0.60 2.33±0.53 4.44±0.05 

CP10-LS0-AL90 
加熱ガス化 17.45 ― 0.70 ― ― 

リン酸溶解ガス化 503.24 2.97 0.60 −21.21±0.26 97.17±0.23 

CP10-LS10-AL80 
加熱ガス化 8.89 ― 1.90 ― ― 

リン酸溶解ガス化 538.80 6.46 1.20 −6.39±0.19 35.35±0.12 

CP10-LS50-AL40 
加熱ガス化 8.45 ― 8.00 ― ― 

リン酸溶解ガス化 522.01 6.65 1.30 −1.20±0.44 10.07±0.07 

CP50-LS0-AL50 
加熱ガス化 30.87 0.94 3.30 −20.07±0.17 97.93±0.24 

リン酸溶解ガス化 444.18 6.61 1.50 −27.45±0.18 97.95±0.26 

CP50-LS10-AL40 
加熱ガス化 21.28 0.88 4.41 −12.21±0.15 71.43±0.19 

リン酸溶解ガス化 453.58 5.82 1.30 −13.05±0.17 71.50±0.19 

CP50-LS50-AL0 
加熱ガス化 11.82 1.03 9.11 −5.85±0.14 34.53±0.13 

リン酸溶解ガス化 509.89 6.67 1.30 −5.03±0.37 35.82±0.14 

CP0-LS50-AL50 
加熱ガス化 13.99 0.75 5.95 1.07±0.30 0.54±0.02 

リン酸溶解ガス化 441.83 1.66 0.40 0.83±0.13 0.40±0.02 
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混合試料（CP05-LS0-AL95, CP10-LS0-AL90, CP50-LS0-

AL50）における Aest と ATG の関係を図－2 にプロットす

ると，両者は良い相関を示した。ATGは Aestの 1.5 倍程度

であり，この値は過去文献値（1.4 倍程度）17)と矛盾しな

い値であった。 

(3) 異なる前処理方法で得られた δ13C 及び 14C 濃度 
2 通りの前処理方法にて同位体測定を行った 4 水準

（ CP50-LS0-AL50, CP50-LS10-AL40, CP50-LS50-AL0, 

CP0-LS50-AL50）の δ13C 及び 14C 濃度を比較した。δ13C

は，試料間の大小関係は一致したが，異なる前処理方法

による同一試料の測定値は乖離した。これは，リン酸溶

解ガス化において試料全体が溶解していないこと，及び，

溶解時の同位体分別効果の影響が考えられる。一方，14C

濃度は概ね一致しており，13C/12C 比による同位体分別効

果の補正処理の有効性が確認された。 
(4) δ13C の測定結果 
炭素源として炭酸化 CP のみを含む CP50-LS0-AL50 の

δ13C は−20‰程度であったが，石灰石の混合比の増加と

ともに δ13C も増大し，炭素源として石灰石のみを含む

CP0-LS50-AL50 の δ13C は+1‰程度であった。大気 CO2

の δ13C は−9.5‰程度 18)であり，炭酸化 CP 由来の δ13C が

この値より小さい理由として，同位体分別効果が考えら

れる。すなわち，大気 CO2の吸収により CaCO3が析出す

る反応速度は 12C，13C，14C の順に速いため，CaCO3に取

り込まれる 13C の量は 12C より少なくなる 13),19)。事実，

大気CO2により炭酸化させたセメントペーストにおいて，

δ13C が−20～−30‰程度の値を示す報告がある 14)。一方，

生物礁由来の石灰石の δ13C は−3.3～+2.4‰であり 20)，今

回得られた石灰石由来の δ13C と矛盾しない値であった。 

(5) 14C 濃度の測定結果 
CP50-LS0-AL50 の 14C 濃度は 97.93 pMC であり，石灰

石の混合比の増加とともに 14C 濃度は減少し，CP0-LS50-

AL50 の 14C 濃度は 0.54 pMC であった。炭酸化 CP 由来

の 14C 濃度が大気の 14C 濃度（101.1 pMC 18)）より小さい

理由として，建物給気口付近の大気 CO2に含まれる排ガ

スの影響，及び，セメントに含まれる炭素源の影響が考

えられる。なお，2.3.(5)に示す補正処理により，14C 濃度

は同位体分別効果の影響を受けない。前者では，石油化

 
図－1 異なる前処理方法で得られた炭素含有率の比
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図－2 炭素含有率の測定値と推定値の比較 

y = 1.5087 x
R² = 0.9995 

0

1

2

3

4

0 1 2 3

Ca
rb

on
 co

nt
en

t b
y

th
er

m
al

 g
as

ifi
ca

tio
n 

A T
G

[%
]

Estimated carbon content Aest [%]

表－3 炭素含有率及び 14C 濃度の測定値（加熱ガス化），推定値，補正値 

記号 

測定値（再掲） 推定値 補正値 

炭素 

含有率 

ATG [%] 

14CTG 

[pMC] 

炭素含有率 

Aest [%] 14Cest 

[pMC] 

炭素含有率 

Aadj [%] 14Cadj 

[pMC] 大気 CO2 

由来 

石灰石 

由来 
合計 

大気 CO2 

由来 

石灰石 

由来 
合計 

CP05-LS0-AL95 0.40 ― 0.22 0.00 0.22 100.0 0.33 0.00 0.33 97.9 

CP05-LS10-AL85 1.50 ― 0.22 1.20 1.42 15.5 0.33 1.20 1.53 21.6 

CP05-LS50-AL45 6.50 ― 0.22 6.00 6.22 3.5 0.33 6.00 6.33 5.6 

CP10-LS0-AL90 0.70 ― 0.44 0.00 0.44 100.0 0.66 0.00 0.66 97.9 

CP10-LS10-AL80 1.90 ― 0.44 1.20 1.64 26.8 0.66 1.20 1.86 35.2 

CP10-LS50-AL40 8.00 ― 0.44 6.00 6.44 6.8 0.66 6.00 6.66 10.2 

CP50-LS0-AL50 3.30 97.93±0.24 2.20 0.00 2.20 100.0 3.32 0.00 3.32 97.9 

CP50-LS10-AL40 4.41 71.43±0.19 2.20 1.20 3.40 64.7 3.32 1.20 4.52 72.1 

CP50-LS50-AL0 9.11 34.53±0.13 2.20 6.00 8.20 26.8 3.32 6.00 9.32 35.2 

CP0-LS50-AL50 5.95 0.54±0.02 0.00 6.00 6.00 0.0 0.00 6.00 6.00 0.5 
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学製品の燃焼に由来するCO2の 14C濃度がほぼ 0のため，

その排ガスを含む外気の給気により 14C 濃度が小さくな

る可能性がある。後者は，セメントに含まれる炭酸塩鉱

物の 14C 濃度が小さい場合に，炭酸化 CP の 14C 濃度が低

く出ると考えられる。但し，研究用セメントは石灰石な

どの炭酸塩鉱物を含まない 21)ため，後者の影響は無視で

きると考え，前者の影響のみを考慮して考察を行った。 

(6) 炭素含有率及び 14C 濃度の推定値の補正の検討 
同位体分析により得られた測定値を用いることで，推

定値の補正を検討した。表－3 に示す各試料の炭素含有

率及び 14C 濃度の補正値は，以下の式(2),(3)より求めた。 

𝐴𝐴𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎 =  ∑𝑘𝑘𝑖𝑖𝐴𝐴 × 𝐴𝐴𝑖𝑖 × 𝑅𝑅𝑖𝑖   (2) 

C𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎14 = ∑𝑘𝑘𝑖𝑖14𝐶𝐶 × 𝐴𝐴𝑖𝑖 × 𝑅𝑅𝑖𝑖 × C𝑖𝑖14    (3) 

ただし，𝑘𝑘𝑖𝑖𝐴𝐴  及び 𝑘𝑘𝑖𝑖14𝐶𝐶   はそれぞれ各成分の炭素含有率

及び 14C 濃度の補正係数であり，3.2.(2)で述べた Aest と

ATG の関係，CP50-LS0-AL50 及び CP0-LS50-AL50 の 14C

濃度の測定値を基に，以下の 3 つの補正係数を決定した。

なお，それ以外の補正係数は全て 1 とした。 

𝑘𝑘𝐶𝐶𝐶𝐶𝐴𝐴 = 1.51, 𝑘𝑘𝐶𝐶𝐶𝐶14𝐶𝐶 = 97.93 [pMC], 𝑘𝑘𝐿𝐿𝐿𝐿14𝐶𝐶 = 0.54 [pMC]  

炭素含有率及び 14C 濃度について，加熱ガス化により

得られた測定値，推定値，補正値の関係をそれぞれ図－

3 及び図－4 に示す。いずれの図においても，推定値で

は直線上から乖離している点が確認されるが，補正値で

は概ね直線近傍に位置した。すなわち，石灰石を多量に

含む炭酸化したセメント硬化体においても，放射性炭素

を用いた炭素起源分析の有効性が示されたと考えている。 

(7) 大気 CO2由来の炭素含有率の評価 
加熱ガス化により炭素含有率及び 14C 濃度を測定した

4 水準の内，炭酸化 CP を含む 3 水準（CP50-LS0-AL50, 

CP50-LS10-AL40, CP50-LS50-AL0）について，大気 CO2

由来の炭素含有率（Aatm）を以下の式(4)より算出した。 

𝐴𝐴𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎 = 𝐴𝐴𝑇𝑇𝑇𝑇 × C𝑇𝑇𝑇𝑇14 ÷ 𝑘𝑘𝐶𝐶𝐶𝐶14𝐶𝐶    (4) 
ただし，𝑘𝑘𝐶𝐶𝐶𝐶14𝐶𝐶  は 3.2.(6)で定義した補正係数である。ここ

では，吸収した大気 CO2の 14C 平均濃度として用いた。 

Aatmと ATGの関係を図－5 に示す。各水準における Aatm

の値は，大気 CO2由来及び石灰石由来の合計値の ATGに

依存せず，3.2～3.3%程度の値を示した。これらの試料に

おける大気 CO2由来の炭素含有率の補正値（𝑘𝑘𝐶𝐶𝐶𝐶14𝐶𝐶 × 𝐴𝐴𝐶𝐶𝐶𝐶）

は 3.32%であり，両者の値はよく一致した。すなわち，

石灰石を多量に含むセメント硬化体においても，炭素含

有率，14C 濃度，大気 CO2の 14C 平均濃度より，大気 CO2

由来の炭素含有率を推定できることが示唆された。 

(8) 試料前処理方法に関する考察 
加熱ガス化は，表－3 及び 3.2.(6)で述べたように，得

られた試料の炭素含有率が，試料の混合比から推定され

る炭素含有率と良い一致を示しており，有機炭素・無機

炭素を問わず，試料中の全炭素がガス化されて測定に供

されていると考えられる。一方で，加熱ガス化における

試料の上限量は 30 mg 程度であり，試料の代表性の確保

に技術的な課題があるため，試料数を増やすことで代表

性を確保することが望ましい。 

リン酸溶解ガス化は，試料の上限量が 500 mg 以上と

大きく，試料の代表性を確保しやすいと考えられる。ま

た，リン酸溶解の性質上，無機炭素のみが溶解・ガス化

するため，試料に含まれる有機炭素の影響を受けにくい

利点がある。一方で，3.2.(1)で述べたように，炭素含有率

の大きい試料においては試料中炭素の一部のみが溶解・

ガス化してしまう懸念があり，試料の均一性が担保でき

ないことがある。これは，強いアルカリ性を示すセメン

ト硬化体がリン酸を中和してしまうことも一因と考えら

れる。なお，Wang ら 14)のリン酸溶解条件（試料 200 mg

に対してリン酸 5 mL，80℃で一晩溶解）は，本論文のリ

 
図－5 大気 CO2由来の炭素含有率の比較 
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図－3 炭素含有率の測定値，推定値，補正値 
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図－4 14C 濃度の測定値，推定値，補正値 
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ン酸溶解条件（試料 500 mg に対してリン酸 0.4 mL，80℃

で 10 分溶解）と比較して CO2 ガス化を促進する条件で

あり，リン酸溶解ガス化の前処理条件については今後検

討を進める予定である。 

 

4. まとめ 
本論文では，放射性炭素同位体である 14C に着目し，

石灰石を多量に含む炭酸化させたセメント硬化体におけ

る試料前処理手法及び炭素起源の分析手法を検討した。

元素分析及び同位体分析により得られた結果は，石灰石

の混合比にかかわらず，試料組成から推定される炭素含

有率及び同位体比の値とよく一致し，セメント硬化体に

吸収・固定される大気由来炭素の起源分析の妥当性を示

した。また，試料の前処理方法が測定結果に与える影響

を分析し，前処理方法における課題を抽出した。 
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