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汚染土壌処理とその効率化のために、亜臨界水イオン交換を用いた粘土鉱物からのCs脱離過程におけるCsイオンの

高速交換反応挙動を解明する必要がある。これに資する目的から、本研究では、分子動力学計算と第一原理計算を用い

て、代表的な粘土鉱物であるバーミキュライト中でのCsイオンの挙動を原子・分子スケールで評価・解析した。 
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【緒言】福島第一原子力発電所事故により発生した放射性 Cs は、土壌の分級細粒物に含まれる粘土鉱物層間に高選択

吸着されている。我々のグループでは、亜臨界水を用いて、高選択吸着された Cs イオンを高速かつ高効率に取り除く

研究を行っている。一方で、粘土鉱物に取り込まれた Cs イオンと亜臨界水中のイオンとの原子・分子スケール高速交

換反応機構については明確に解明されていない。したがって、実際の土壌処理、廃棄物減容システムへの適用に向けて、

Cs イオンの高速交換反応挙動を明確に解明する必要がある。これに資する目的から、本研究では、分子動力学(MD)計

算と第一原理計算を用いて、代表的な粘土鉱物であるバーミキュライト中および固液界面での Cs イオンの挙動を原

子・分子スケールで評価・解析した。 

【計算】MD計算は、力場パラメータとして clayffを用い、等温定圧アンサンブル(NPTアンサンブル)にて 100 psのタ

イムスケールで行った。その際の温度および圧力は、常温常圧下モデルとして、300 K, 0.1 MPa、亜臨界水下モデルと

して、523 K, 4 MPaとした。各MD計算において、Csの平均 2乗変位(Mean Square Displacement: MSD)を計算し、拡散

係数を算出した。さらに、密度汎関数理論(DFT)に基づく第一原理計算により、電子状態および構造特性解析を行った。

単位格子の層間にアルカリ金属および Mg(H2O)6
2+を挿入したモデルで計算を行い、Cs の層間への固定化を解析した。

DFT計算は、QUANTUM-ESPRESSOコードを用いて、Projector aurgumented-wave法により実施した。 

【結果・考察】MD計算により得られた 100 ps後のスナップ

ショットをFig. 1に示す。常温常圧下を想定したモデル 1-3に

おいて、Csイオンが取り込まれた層は、10.5 - 11.5 Å程度まで

収縮し、安定的に固定化されることが分かった。亜臨界水下

を想定したモデル 4では、層間の H2O 分子、Mg(H2O)6
2+錯体

が、層間を広げることで、Cs イオンは層内をランダムウォー

クによって拡散することが可能となることが示唆された。拡

散係数について、常温常圧下モデル 1-3と亜臨界水下モデル 4

とを比較すると、後者の方が 5-10倍程度大きくなり、層間吸

着して固定化しているCsがランダムウォークによって拡散し

やすくなることが分かった。さらに、第一原理計算により電

子密度を解析し、層間に固定化される Cs および Mg(H2O)6
2+

錯体の構造特性についても評価・解析したので報告する。 

【付記】本研究は、科学研究費補助金基盤研究（B）（一般）

「金属イオンを含有した亜臨界水による土壌粘土鉱物からの

Cs脱離に関する研究（課題番号 18H03398）」及び環境省環境

研究総合推進費「汚染土壌浄化・再利用と廃棄物高減容化を
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Fig. 1. MD計算結果  

100 ps後のスナップショット 

モデル 1. 層 1 : Csイオン, 層2 : Csイオン 

モデル 2. 層 1 : Csイオン, 層2 : Mg(H2O)6
2+錯体 

モデル3. 層1 : Csイオン, 層2 : Mgイオン + H2O 

モデル 4. 層 1 : Csイオン + Mgイオン + H2O,  

層 2 : Csイオン + Mgイオン + H2O 
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