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2-ピロリドン誘導体(NRP)は、U(VI)に選択的な沈殿能を示すため、使用済みトリウム燃料簡易再処理技

術への応用が期待される。本研究では、効率的かつ選択的に U(VI)を沈殿分離するために開発を進めている

架橋 NRP の Zr4+, Ce4+, Th4+, U4+に対する沈殿挙動を検討した。 
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1. 緒言 次世代原子力システムにおいてトリウム燃料サイクルは有望な選択肢の一つである。使用済みト

リウム燃料再処理の主たる目的である U(VI)/Th(IV)相互分離を簡易に実現するため、近年我々は高効率か

つ高選択な U(VI)沈殿剤として期待される架橋 NRP を開発している(図 1)。U(VI)の選択的な沈殿分離の達

成には Th(IV)をはじめとする 4 価金属イオンの挙動を理解することも重要である。本研究では、Zr4+, Ce4+, 

Th4+, U4+に対する架橋 NRP の沈殿能を系統的に評価した。 

2. 実験 0.1 M の 4 価金属イオン(Zr4+, Ce4+, Th4+, 

U4+)を含む 3 M 硝酸水溶液に等モル量の架橋 NRP

を加え、沈殿試験を行った。上澄み液に含まれる

金属イオン濃度を ICP-AES を用いて定量した。沈

殿物に対して、赤外吸収分光, 単結晶 X 線構造解

析, 元素分析を用いて同定した。 

3. 結果と考察  沈殿試験結果を表 1 に示す。L1 は、Ce4+, Th4+, U4+に対して沈殿能を示し、結晶性の

H2[M(NO3)6]･2L1 (M=Ce, Th, U)を与えた。沈殿率は配位数 12 の場合の M4+のイオン半径の序列[1]と相関が

見られる。一方、L1 が Zr4+に対して沈殿能を示さないことは、Zr4+のイオン半径がより小さいために配位

数 12 を要する[M(NO3)6]2-錯イオンの形成が困難になるためと考えられる。L2 は Th4+, U4+に対して L1 と同

様の沈殿挙動を示す一方で、Ce4+に対してはより高い沈

殿率を示した。これは L2 が Ce4+ に配位した

[Ce2O(NO3)6(L2)2]nの形成に起因する。L3 は Ce4+に対して

のみ沈殿能を示し、沈殿物の IR 測定より L3 の Ce4+への

配位が示唆された。以上より、架橋 NRP の分子構造及び

中心金属のイオン半径が 4 価金属イオンの錯体構造並び

に沈殿挙動に影響を与えることを明らかにした。 
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図 1. 架橋 NRP の構造式. 

表 1. M4+沈殿率(%)および M4+のイオン半径 Ri  
(Å, 配位数 12)[1] 

M4+ L1 L2 L3 Ri 

Zr4+ n.d. n.d. n.d. n.a. 

Ce4+ 48.4 87.6 35.0 1.14 

U4+ 43.3 41.4 n.d. 1.17 

Th4+ 42.2 40.5 n.d. 1.21 

 

2K11 2017年秋の大会

 2017年 日本原子力学会 - 2K11 -


