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不溶解残渣中の白金族合金の硝酸への溶解挙動を検討するため、白金族合金を構成する成分のうち、特に最
も硝酸に溶解しやすい Mo 及び合金と同様の結晶構造を持つとされる Ru に着目した。金属 Mo および Ru 単
体粉末、アーク溶解後破砕した模擬合金をそれぞれ硝酸へ溶解し、不溶解物及び上澄み溶解液に対して各種
定性定量分析を行った。 
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1. 緒言 

高レベル廃液内に含まれる不溶解残渣廃液には Ru-Rh-Pd-Mo-Tc の合金が存在している[1]。この合金は燃
料燃焼度の変化に伴い組成が変動すると考えられているが、それに伴う高レベル廃液中での溶解挙動につい
ては未だ解明されていない。不溶解残渣中の合金はガラス溶融炉内でプロセス制御に悪影響を及ぼす可能性
があるため、その評価を行うためにも前段階である溶解工程での白金族合金（特に問題視されているうえ化
学的挙動のわかりにくい Ru）の溶解挙動を解明しておく必要がある。そこで本研究では Mo、Ru 及び Ru-Rh-

Pd-Mo の 4 元系の模擬合金を種々の濃度の硝酸に溶解し、それぞれの挙動を比較することで白金族合金の溶
解挙動を解明することを目的として試験を行った。 

 

2. 実験 

ビーカーに撹拌子及び試薬を入れ硝酸を注ぎ、スターラーを用いて撹拌しながら 240 時間溶解試験を行っ
た。なお試験は 1.0 M、1.5 M に調整した硝酸 50 ml に対し Mo 金属粉末各 1.0 g を添加し、7.0 M に調整した
硝酸 25 ml に対し Ru 金属粉末及び模擬合金粉末各 0.5 g を添加した計 4 条件実施した。その後、240 時間経
過時に採取した上澄み溶解液に対し各種定性定量分析を、風乾させた不溶解物に対し各種定量分析を行った。 

 

3. 結果・考察 

ICP-OES 及び原子吸光光度法により試験終了時の上澄み溶解液内
Mo、Ru 濃度をそれぞれ測定し、全溶解に対する割合を求めた。また
ICP-OES の結果より求めた Mo の溶解濃度割合を図 1 にまとめた。
図 1 より、硝酸濃度 1.0M に Mo 単体を溶解させた場合は平衡状態に
達するのに 150 時間程要したが、硝酸濃度 1.5M に Mo を溶解させた
場合及び、硝酸濃度 7.0M に合金を溶解させた場合は 36 時間程度で
平衡状態となっていた。試験終了時の 240 時間時点での溶解割合か
ら、硝酸 7Ｍで溶解させた合金は含有する Mo の 10 ％ほどしか解け
ない結果であり、Mo の単体金属である粉末と比べて明らかに低い量
しか溶解しなかった。また、Mo 単体も硝酸溶液の濃度で傾向が異な
り、硝酸濃度 1.5M ではほぼ全量溶解したが、1M では時間経過とと
もに Mo の溶解量が低下し、一度溶解した Mo が再析出している傾
向が得られた。 

サンプルの外観や不溶解物の分析結果によると、Mo 単体では、硝
酸溶液の濃度にかかわらず不溶解物が酸化物として確認され、硝酸
溶液 1.0 M の場合には色の異なる沈殿物の発生がみられた。こと一
方で、合金では溶解の前後で顕著な変化が見られなかったことから
合金として存在することで Mo の溶解度が低下していると推測される。これは、合金の結晶構造が Ru と同様
の六方最密構造の中に他元素が入りこんでいる入れ子状であるため硝酸に溶けにくくなっているためだと考
えられる。合金の Mo 近傍局所構造が溶解前後で変化していないことからも Mo が元の構造から抜けだして
いないことが伺える。 

また、Ru 単体と合金の溶解試験の結果を、原子吸光分析の結果より求めた Ru の濃度と溶解割合を表 1 に
まとめた。表１より Ru の溶解濃度割合は Ru 金属粉末が 0.05％ほど、合金の場合含有する Ru の 0.15 ％ほど
であることが確認できた。すなわち、Ru はほとんど溶解しないが、合金に含まれると単体よりわずかに溶解
度が上昇することが判明した。その原因については試験回数を増やす等、今後考察を進める予定である。 
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図 1 全溶解に対する Mo 溶解濃度割合 

 

表 2 Ru濃度と全溶解に対する溶解濃度割合 

 Ru 合金 

濃度 [ppm] 11.3 17.7 

測定した濃度/ 

全溶解時の濃度 
0.00057 0.00161 
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