
工学院大学・先進工学部・教授

科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

３２６１３

基盤研究(C)（一般）

2022～2020

リン酸塩ガラス異常現象を利用した放射性物質の固定化と分相リサイクル技術の確立

Immobilization of radioactive materials using phosphate glass anomaly and 
establishment of phase separation recycling technology

７０２５５６１０研究者番号：

大倉　利典（OKURA, Toshinori）

研究期間：

２０Ｋ１２２２４

年 月 日現在  ５   ６   ６

円     3,300,000

研究成果の概要（和文）：本研究では、安価な粘土鉱物を吸着剤とし、Cs吸着粘土鉱物ごとリン酸マグネシウム
ガラスを用いてガラス固化する方法を検討した。吸着等温線より、モンモリロナイトMtsのCs飽和吸着量は119 
mg g-1であった。焼成前のMtsとCs吸着MtsではMtsの回折ピークのみが見られ、焼成後のMtsではムライト、焼成
後のCs吸着Mtsではポルサイトが生成した。焼成済みCs吸着Mtsのガラス固化範囲を調べたところ、最大で30mass
%程度のCs吸着Mtsを固化できることがわかった。蛍光X線分析の結果、すべての固化体試料にCsが残存している
ことを確認した。

研究成果の概要（英文）：In this study, inexpensive clay minerals were used as adsorbents and the Cs 
adsorbed clay minerals were directly vitrified with magnesium phosphate glass. From adsorption 
isotherms, the saturated Cs adsorption of montmorillonite Mts was 119 mg g-1. Only diffraction peaks
 of Mts were observed in the pre-calcined Mts and pre-calcined Cs-adsorbed Mts, while mullite was 
formed in the calcined Mts and porcite in the calcined Cs-adsorbed Mts. The extent of vitrification 
of calcined Cs-adsorbed Mts was investigated and it was found that up to 30 mass% of Cs-adsorbed Mts
 could be solidified. The results of X-ray fluorescence analysis confirmed that Cs remained in all 
solidified samples.

研究分野： 無機材料化学

キーワード： 粘土鉱物　セシウム　リン酸マグネシウムガラス　リン酸塩ガラス異常現象　ガラス固化　分相リサイ
クル

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
現在、原子力発電所事故により発生した放射性物質による汚染土壌の保管技術は確立しておらず、課題となって
いる。本研究では、安価な粘土鉱物を吸着剤とし、Cs吸着粘土鉱物ごとガラス固化する方法を用いた。粘土鉱物
はAlやSiのようなガラス形成成分が主成分であるため、ガラス固化が可能であり、減容化をした上で長期安定的
な保管が期待できる。MgO-P2O5系ガラス (MPガラス) はメタ組成 (MgO/P2O5=1)付近において、急激な密度低下
が起こることから（リン酸異常現象）、より多くの廃棄物を取り込むことができる。本研究では、Cs吸着粘土鉱
物の、MPガラスへの固化化の可能性を示した。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
２０１１年３月の東日本大震災により発生した原子力発電所事故により、これまで核燃料サ

イクルの中では比較的半減期が短いため重要視されてこなかった Cs、Sr などの核種の放射性同
位体が大気、海、土壌に飛散した。これにより新たな問題として、これらの核種の処理に関する
技術の不足が明らかとなった。問題点は大きく分けて二つの段階からなる。初めの段階は、飛散
して希薄な放射性物質を効率よく回収することであり、次の段階はそれを安全に長期間保管す
ることである。この問題のうち保管（固化処理）に関しては、当研究グループでこれまで行われ
てきた放射性廃棄物のガラス固化技術を応用して核種の安定的な長期保管が可能であると考え
られる。そのガラス固化技術につながる形で効率的な回収方法を確立することが必要とされて
いる。 
 
 
２．研究の目的 
現在、原子力発電所事故により発生した放射性物質による汚染土壌の保管技術は確立してお

らず、課題となっている。除染が困難な放射性物質として Cs が挙げられるが、これは土壌中の
粘土鉱物が様々な陽イオンを吸着および収着する能力を持ち、とりわけ Cs に対して高い選択性
を示すためである。本研究では、安価な粘土鉱物を吸着剤とし、Cs 吸着粘土鉱物ごとガラス固
化する方法を用いた。粘土鉱物は Alや Si のようなガラス形成成分が主成分であるため、ガラス
固化が可能であり、減容化をした上で長期安定的な保管が期待できる。ここで、ガラス溶融時の
課題として、Cs の揮発が挙げられる。そこで、Cs 吸着粘土鉱物に対して焼成を行い、 化学的安
定性に優れたポルサイトを生成させることで、より安定的な Cs の固定化ができると考える。当
研究室では、MgO-P2O5系ガラス (MP ガラス) を用いた放射性廃棄物のガラス固化を検討してき
た。MPガラスはメタ組成 (MgO/P2O5=1)付近において、急激な密度低下が起こる（リン酸異常現
象）ことから、より多くの廃棄物を取り込むことができる。本研究では、長期安定的な保管のた
め、Csを吸着させた粘土鉱物の、MP ガラスへのガラス固化を検討した。 
 
 
３．研究の方法 
100-4000 ppm の CsNO3溶液 15 mL に対し、粉末状のモンモリロナイト（粘土学会標準試料：月

布産、以下 Mts）0.1 g を加え、24 時間振とうさせた。3500 rpm で 1時間遠心分離した後、上澄
み液に対して原子吸光測定を行い、吸着等温線を作成して Mts の Cs 飽和吸着量を求めた。さら
に、1Mの CsNO3溶液 500 mL に対し、Mts を 15 g を混合し 24時間振とうさせて、Cs飽和吸着試
料（以下 CsMts) を作製した。得られた Mts、CsMts に対して 1200℃で 3時間焼成を行い、X線
回折(XRD)より結晶相の同定を行った。母ガラスとして種々の混合比の MgO、H3PO4より MPガラス
を作製し、粉砕した MPガラスと焼成済みの CsMts を混合（20 wt%、30 wt%）後、1450℃で 2時
間溶融、流し出し、急冷して固化体試料を得た。得られた固化体試料に対して、XRD、熱重量－
示差熱分析（TG-DTA）、蛍光 X線分析（XRF）を行った。 
以下、母ガラス組成として MgO:P2O5=50:50（mol%）、CsMts の含有率 20 wt%の固化体試料を 

MP5050CsMts20 と表記する。 
 
 

 

４．研究成果 

Fig. 1 焼成前後の Mts (上) と CsMts (下) の XRD パターン 



吸着等温線より、Mts の Cs 飽和吸着量は 119 mg g-1であった。Fig. 1 に焼成前後の Mts と
CsMts の XRD パターンを示す。焼成前の Mts と CsMts では Mts の回折ピークのみが見られ、焼成
後の Mts ではムライト（3Al2O3･2SiO2）、焼成後の CsMts ではポルサイト(Cs0.8Al0.78Si5.15O12) が生
成した。作製した固化体試料のガラス化範囲を Table 1 に示す。CsMts 含有率 20 wt%の固化体 
すべてと MP4357CsMts30 は、XRD、TG-DTA よりガラス化を確認した。また、MP4753CsMts30 はガ
ラス表面に失透、MP5050CsMts30 は融液の粘度が高く、流し出しができなかった。XRF より、す
べての固化体試料に Csが残存していることを確認した。 
 

Fig. 2 に TG-DTA の結果を示す。また、ガラス転移温度を Tg、結晶化温度を Tcとし、ガラス
の熱的安定性を示す指標であるΔTを Tc-Tg として Table 2 に示す。さらに、Fig. 2 に試料に
含まれる MgO のモル比とΔTの関係を示す。MgO の割合が小さくなるにつれて、ガラスの熱的安
定性は大きくなる傾向がみられた。 
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Fast sodium ion conducting glass-ceramic Na5FeSi4O12 doped with boron, aluminium, and gallium oxides

陶磁器用フリットの粉砕と着色の関係
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無機マテリアル学会第145回学術講演会（熊本）

無機マテリアル学会第145回学術講演会（熊本）

 ３．学会等名

 ３．学会等名

 ３．学会等名

 ３．学会等名

河村岳, 川田耕司, 吉田直哉, 山下仁大, 大倉利典

吉田直哉, 二木拓海, 大倉利典
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ZrO2置換Na2O-Y2O3-P2O5-SiO2系結晶化ガラス固体電解質の作製とイオン伝導度の評価

水中における固体表面の気泡付着性

NASICON型Na3V2(PO4)3結晶化ガラスの合成

Na2O-Y2O3-P2O5-SiO2系固体電解質の微細構造がイオン伝導度へ及ぼす影響の検討
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廃セッコウの微生物製剤に対する影響について

 １．発表者名
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 ４．発表年

 １．発表者名

Zr 置換 Na5FeSi4O12結晶化ガラスの合成とナトリウムイオン伝導性

二次元逆オパール構造が親水表面の水滴の濡れ拡がりに及ぼす影響の検討
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Na2O-Y2O3-ZrO2-P2O5-SiO2系結晶化ガラス固体電解質の作製
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