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PuO2は硝酸に難溶であるが、Pu 珪酸塩は高い硝酸溶解性を示すという報告がある。本研究では、Pu の模

擬元素としてランタニドを用い、珪酸塩合成及び溶解試験を通して Pu珪酸塩の硝酸溶解性を検討した。 
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1. 緒言：MOX燃料製造工程等から発生する規格外燃料中の U・Puを効率的に回収・再利用することは、

資源有効活用、Pu 計量管理及び放射性廃棄物低減の観点から重要である。従来 PuO2は低硝酸溶解性を持

つため、沸騰硝酸に溶解させ回収していた。近年、Pu珪酸塩が比較的低い温度で生成でき、常温硝酸に対

して高い溶解性を示すことが確認されつつある[1,2]。本研究では Puの模擬元素としてランタニド（Ln）を

用い、それらの珪酸塩及び酸化物の合成及び溶解試験を行い Pu珪酸塩の硝酸溶解性を考察した。 

2. 実験：Ln酸化物（Ln=La, Ce, Pr, Nd, Sm, Eu, Gd, Tb, Dy, Er, Lu）と SiO2の粉末を Ln:Si=2:1（モル比）で

混合し、φ6 mm×t1 mmの円盤状に加圧成形したものを大気中、昇温速度 200 °C/h、焼結温度 1450 °C、保

持時間 6 hの条件で反応焼結した。反応後試料を粉砕し、X線回折法で相を同定した後、常温 4 M硝酸溶

液に固液比 0.1 g/10 mLとなるよう設定し、投入した。24 時間振とうした後、遠心分離し、上澄み溶液を

採取・ろ過したもの蛍光 X線分析装置で測定し、Lnの溶解割合を算出した。 

3. 結果および考察：Ln2SiO5の溶解試験の結果を図 1に示す。Ln2SiO5は底心及び単純単斜格子構造におい

てイオン半径の増大に伴い硝酸溶解割合が上昇する傾向が見られた。+3価の Puイオン半径は 100 pm （6

配位）であり、Pu2SiO5も Ce2SiO5や Pr2SiO5程度に高い硝酸溶解性を持つことが予想される。一方、O/M比

の異なる Ln 酸化物の溶解試験結果を図 2 に示す。O/M 比の低下に伴い溶解割合が大きくなっており、Pu

においても O/M比の低下が溶解性向上の一因となっていると考えられる。 
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図 1 Ln2SiO5の溶解割合 図 2 Ln 酸化物の溶解割合 
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