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成果の概要／小林 大志 

 

 原子力エネルギーの利用によって発生する放射性廃棄物の中でも、特に高い放射能を有

する高レベル放射性廃棄物は、地下 300m以深の安定な地層に処分することが計画されてい

る。放射性廃棄物の地層処分の安全評価では、放射性核種の地下環境中での移行挙動を長期

に亘って予測するモデルの確立が不可欠である。現在の核種移行モデルで想定されている

事象や関連するパラメータの多くは、放射性核種毎の実験に基づいており、異なる核種間で

の相互作用は取り入れられていない。本研究では、安全評価上の重要核種であるアクチノイ

ド核種を対象とし、地下環境中での移行挙動を支配する地下水への溶解度および、その溶解

度を決定する固相状態に着目した。特に、複数の核種を組み合わせた実験を行うことで、こ

れまで得られた来なかった核種間の相互作用を見出すことが出来た。 

 実験では、4価金属イオンとなるアクチノイド核種であるトリウムと、同じく 4価金属イ

オンとなるウランやプルトニウムの化学アナログであるジルコニウムを共存させた母溶液

を調製し、アルカリを加えることで、アモルファス状の水酸化物を沈殿させた。次に、中性

およびアルカリ性 pH 条件の 25℃および 70℃の水溶液中でアモルファス水酸化物沈殿を 1

カ月間静置した後、溶解度および固相状態の分析を行った。溶解度は上澄み液を限外ろ過し

た後、ろ液に含まれるトリウムおよびジルコニウム濃度を ICP 質量分析装置により定量し

た。固相については、懸濁状態の試料を中性子小角散乱法により測定し、凝集状態を調べる

とともに、乾燥後の試料を粉末 X線回折法により測定し、結晶状態を調べた。トリウムおよ

びジルコニウムの 25℃における溶解度制限固相は、それぞれのアモルファス水酸化物

（Th(OH)4(am)，Zr(OH)4(am)）であるが、アルカリ性 pH、70℃の条件下では固相の脱水結晶

化が進行することにより、結晶性酸化物（ThO2(cr)，ZrO2(cr)）へと変化した。一方、トリ

ウムおよびジルコニウムを 1:1 のモル比で混合させた母溶液から調製したアモルファス水

酸化物については、Th(OH)4(am)および Zr(OH)4(am)のみの場合と比較して、結晶化の程度が

小さいことが粉末 X 線回折パターンから分かった。トリウムとジルコニウムは同じ 4 価金

属イオンとして、アルカリを加えることにより共沈固相を形成すると考えられるが、

ThO2(cr)と ZrO2(cr)は全率固溶しないため、結晶化の過程で分離する必要がある。このこと

がトリウムとジルコニウムが共存する場合のアモルファス水酸化物の結晶化を阻害してい

る要因と考えられた。 

 本研究により、放射性廃棄物の処分環境における核種の固相状態について、複数の核種が

共存することによる影響の一端を明らかにすることができた。今後は、価数の異なる核種を

含めた多元系における核種の固相状態および溶解度を調べることにより、より実際の処分

環境に近い条件下での安全評価に貢献することができると考えている。 


