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STRAD プロジェクトの一環として、燃料再処理プロセス R&D で発生した廃溶媒からの金属物質の回収方

法に、固体吸着材の適用を検討している。吸着材に吸着した Zr についてマイクロ PIXE による微量 Zr の定量

分析が可能であり、また EXAFS により水溶液、溶媒からの Zr の吸着メカニズムは異なるとの結果を得た。 
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1. 緒言 

STRAD(Systematic Treatments of RAdioactive liquid wastes for Decommissioning)プロジェクトの一環として、

PUREX 法などの試験研究で発生した廃溶媒の処理技術開発を実施している。PUREX 溶媒に含まれるリン酸

トリブチル(TBP)は放射線劣化等によりリン酸ジブチル(DBP)等の劣化物を生じる。既報[1]では、廃溶媒に残

留する核燃料物質の回収方法として、固体吸着材の適用性を調査し、イミノ二酢酸(IDA)の官能基を有する吸

着材が優れた吸着性能を示すことを報告した。本報では、Pu と類似の DBP 錯体構造となる Zr を模擬物質と

し、吸着材に吸着した微量 Zr 量を測定するために粒子単位で Particle Induced X-ray Emission (PIXE)を分析し、

また、Extended X-ray Absorption Fine Structure(EXAFS)による吸着材の分析から Zr 吸着状態の評価を行った。 

2. 試験 

1 M 硝酸溶液に 10 mM となるよう Zr を溶解した Zr 水溶液と、10 mM 相

当の Zr を装荷した模擬廃溶媒（1 M-TBP + 150 mM-DBP in n-ドデカン）を調

製した。三菱ケミカル製イミノ二酢酸型イオン交換樹脂（CR11）または多孔

質シリカ表面に被覆したポリマーにグラフト重合によりイミノ二酢酸を合

成した吸着材（クラフト重合吸着材）を用いて、Zr 水溶液や模擬廃溶媒から

Zr を吸着した。模擬廃溶媒に対する各吸着材の吸着反応の時間依存性を確

認するため、模擬廃溶媒との振とう時間をパラメータとした。得られた吸着

材試料について、マイクロ PIXE を用いて単位照射量当たりの Zr カウント

数を、Zr-K 吸収端 EXAFS では吸着した Zr に配位する元素を測定した。 

3. 結果 

単位線量当たり(C-1)の Zr のカウント数と Zr 吸着量から検量線を作成

した(図 1)。相関性の高い検量線が得られたことから、粒子の PIXE 分析

から吸着材全体の吸着量を評価可能であるとの成果を得た。この検量線

を利用し、模擬廃溶媒からの Zr 吸着に対する時間依存試験における Zr 吸

着量を求めた(図 2)。今回の測定範囲では、グラフト重合吸着材は処理時

間に比例して Zr 吸着量は増加する傾向にあることを確認した。EXAFS 測

定の結果からは、いずれの吸着材も Zr 水溶液から吸着した場合は硝酸が

Zr に配位し、模擬廃溶媒から吸着した Zr ではイミノ二酢酸の酸素と配位

していることがわかった。この結果より、イミノ二酢酸系吸着剤による水

溶液からの Zr 吸着と溶媒からの Zr 吸着では、吸着反応メカニズムが異な

ることが示唆された。 
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図 1 Zr 吸着量の検量線 

図 2 模擬廃溶媒から回収した Zr 量の推定量 
*測定数 CR11 n=3 
グラフト重合吸着材 n=1 or 2 
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