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１．概要（Summary ）目的・用途・実施内容 

放射性廃棄物処分の安全評価では、廃棄物に含まれる様々な放射性核種の地下水中における溶解度を定量的に把握

することが求められる。既往研究では、核種毎に溶解度を支配する溶解度制限固相が調べられてきたが、想定される実環

境には様々な核種が混在するため、単一核種ではなく、複数の核種が混在する共沈固相が形成される可能性が高い。そこ

で、本研究では、アクチノイド核種の化学アナログとして Ce(IV)、核分裂生成核種として Zr(IV)に着目し、両核種の混合溶

液から共沈固相を調製した。異なる溶液条件下で振とうした共沈固相の状態を X 線吸収分光法（XANES および EXAFS）に

よって詳細に調べた。 
２．実験（目的,方法）（Experimental） 

実験では、大気雰囲気下において、まず、Ce(III)および Zr(IV)の酸性母溶液を Zr/Ce モル比が 10/0、7/3、5/5、3/7、

0/10 となるように混合した。次に、NaOH 水溶液を滴下して pH を 8 および 12 に調整した。このとき、pH8 に試料について

は、pH 緩衝剤（TAPS）を用いた。それぞれ pH において試料溶液を 25℃または 70℃の恒温器内で約 1 カ月間振とうした。

試料溶液の pH および Eh を再び測定した後、固相を取り出し、SPring-8 の BL14B1 エネルギー分散型 XAFS(DXAFS)装置

を用いて、Ce の K-edge において X 線吸収スペクトルを取得した。 
３．結果と考察（Results and Discussion） 

図 1 に Zr/Ce モル比 5/5 で pH8 および pH12 で 25℃および 70℃で振とうした固相の Ce K-edge における XANES スペ

クトルを示す。また、比較のため、Ce(III)Cl3 および Ce(IV)(NH4)2(NO3)6 から調製した Ce(OH)3 および Ce(OH)4 の XANES ス

ペクトルを合わせて図 1 に示す。Zr/Ce モル比 5/5 で調製した固相試料のスペクトルはいずれも Ce(OH)3 のそれとは大きく

異なり、試料中に Ce(III)はほとんど含まれないことが示唆された。本実験では、初期溶液として Ce(III)母溶液を用いたが、

試料溶液を振とうされた pH8 および pH12 で測定された Eh 値は、CeO2（Ce(OH)4）が支配的な領域にあることがプールべ図

から示された。このため、Ce(OH)3 として共沈したものが、振とう期間中に Ce(IV)へと酸化されたと考えられた。 

 
図 1  Zr/Ce モル比 5：5、pH8 および 12、25℃および 70℃で振とうさせた固相の Ce K-edge の XANES スペクトル 

４．その他・特記事項（Others）  
なし。 

 


