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我々は, フェロシアン化物を収着剤として用いて, ガラス固化前段階での白金族・Moの一括回収プロセスを開発し

ている。本研究では, より高い収着能を有する収着剤開発を目指して, 第一原理計算と分光学的実験によりフェロ

シアン化物への白金族・Mo の収着機構およびそれを支配する物理因子を解析した。 

 

キーワード：フェロシアン化物，白金族元素，モリブデン，収着機構 

 

1. 緒言: 高レベル放射性廃液（HLLW）のガラス固化プロセスにおいて, 白金族（Rh, Rh, Pd）がガラスメルター側

壁に沈降･析出することや, モリブデン（Mo）がイエローフェーズとしてガラス固化体中で相分離することが問題とな

っている。これらの問題を解決するために, 我々は, 白金族および Mo を HLLW から一括回収するためのフェロシ

アン化物（HCF）収着剤の開発を行っている。より効率的に白金族およびMoを回収するためには, それらの元素の

HCF ナノ粒子への収着機構を解明し, 高い収着能を有する材料を設計・開発する必要がある。本研究では, 第一

原理計算と分光実験により, 白金族および Mo の HCF への収着機構を解析するとともに, 収着を支配する物理因

子の評価を行った。 

2. 実験･計算: 赤外分光および粉末 X 線回折による単一金属イ

オンを収着した HCF ナノ粒子の構造解析および吸収分光による

Fe 内遷移および電荷移動型遷移スペクトルの電子状態解析から, 

収着機構を評価した。さらに, 白金族およびMoの HCFへの収着

機構に関与するエネルギー物理量の理論計算を行い, 収着率と

の相関関係を調べた。 

3. 結論：我々のこれまでの研究から, 白金族およびMoは, HCF

表面へ吸着後, ナノ空間内部を拡散し, (200)面内でトラップされ, 

HCF 骨格の Fe イオンと置換反応により収着することが分かってい

る。これら 3 過程におけるエネルギー障壁を第一原理計算により

算出し, 横軸に 3 つの複合過程をエネルギー物理量の指数関数

和として収着率との相関をプロットした結果を図 1 に示す。収着率

と指数関数和との間に良い相関関係があることを見出した。 
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図 1 表面吸着・内部拡散・置換エ

ネルギーの指数関数和と収着率と

の相関関係 
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