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 固化用ガラス原料を参考に異なる組成のホウケイ酸ガラス粉末を調製してガラス状態を確認後，ガラス粉

末にウラン化合物を添加溶融してウラン含有ガラスを作製し，ウラン化学状態を XAFS 測定により評価した． 
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1. 緒言 我が国は，高レベル放射性廃液（HAW）をホウケイ酸ガラス原料と混合溶融してガラス固化体を製

造し，地層処分することを計画している．我々は，HAW にウラン(U)が含まれることを想定し，ガラス中の

U 化学状態等の評価を進めている[1]．現行ガラス原料組成の CaO や ZnO は，融点降下や分相抑制の目的で添

加されるが，Na2O 濃度が低い場合 ZnO 由来の分相が観察される[2]．本研究は，CaO/ZnO が U 化学状態へ与

える影響を確認するため，組成の異なるガラス粉末から作製した U含有ガラスを XAFS 測定で評価した． 

2. 実験 ガラス原料は，Na2O を含む現行ガラス原料 N10-798[2]を基準に，CaO を ZnO で代替した Ca-free，

ZnO を CaO で代替した Zn-free の 3組成であり，SiO2, H3BO3, Al2O3, CaCO3, ZnO, Li2CO3, Na2CO3の混合粉を

Al2O3ルツボで 1150℃溶融後に粉砕した．ガラス原料は XRD で結晶状態を確認し，組成による Si-O 構造の

違いをラマン分光や XAFS で観察した．U 化合物は，U3O8と NaNO3を 750℃で合成した Na2U2O7を用いた． 

U 含有ガラスは，ガラス原料粉末 N10-798，Ca-free，Zn-free へ UO3換

算 2wt%の Na2U2O7を添加して黒鉛パンに装荷し，石英製反応管内で Ar

ガス又は Ar-10vol.%H2混合ガスを掃気しながら 1150℃溶融した．Ar ガ

ス掃気で作製した U 含有ガラスは N10-798 と Ca-free が黄色を呈し，

Zn-free が若干緑色を呈した（Fig.1）．Ar-H2混合ガス掃気で作製した U

含有ガラスはいずれも青緑色を呈した．これら U含有ガラスの Uの L3

吸収端を XAFS測定した結果（Fig.2），Ar ガス掃気で作製した U 含有

ガラスは 5価と 6価の U が混在し，Zn-free のみ 5価の割合が高く，Ar-

H2混合ガス掃気では U が H2で還元されいずれも 4 価であり，原料組

成による U 化学状態への影響として Zn-free のみ異なることを確認し

た．また，N10-798と Ca-free の U含有ガラスの Znの K 吸収端 XANES

スペクトルを比較すると 2 本の分裂ピークの高さが両者で異なり，ガ

ラス原料のラマンスペクトルと Siの K吸収端 XANES スペクトルを比

較すると ZnO を多く含む Ca-free のみが異なることを観察した． 

3. 結論 現行ガラス原料 N10-798を基準に U含有ガラスを作製し，ガ

ラス原料組成による U 原子価への顕著な変化は認められなかったが，

N10-798に含まれる ZnO がガラス構造へ影響する可能性がある． 
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Fig.1 Ar ガス掃気で作製した
U 含有ガラス 

Fig.2 U 含有ガラスの Uの L3
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