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研究成果の概要（和文）：活性炭をはじめカーボンナノチューブやフラーレンといった炭素系材

料がランタノイドに比べて 3 価アクチノイドを選択的に吸着することを明らかにした。また、

それらの吸着挙動は水相の pH に依存するだけでなく、炭素系材料表面の化学状態にも大きく

依存することを明らかにした。 
 
研究成果の概要（英文）：Adsorption of trivalent actinides (An(III)) and lanthanides 
(Ln(III)) in acidic aqueous solution using carbon materials, e.g. activated carbon, 
carbon nanotube and fullerene, was investigated.  Carbon materials exhibited 
significantly selective adsorption to An(III) over Ln(III) in acidic aqueous solution 
from about pH 1–4. 
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１．研究開始当初の背景 
 

超プルトニウム元素と呼ばれるアメリシ
ウム（Am）やキュリウム（Cm）などのアクチ
ノイド（An）は、酸性水溶液中において通常、
ランタノイド（Ln）と同じ三価イオンとして
存在することに加え、それらのイオン半径が
一連の Ln と同程度であるため、それらの化
学的挙動は Ln に類似し、一般的に選択的な
分離・回収は難しいとされている。 

An(III)/Ln(III)間の分離に係わる研究は、
これまで主に、Anの 5ｆ電子が示す遍歴性（共

有結合性）と Ln の 4ｆ電子が示す局在性（イ
オン結合性）とに着目し、液/液間における
分配反応（溶媒抽出法）、または固/液間にお
ける分配反応（イオン交換法など）を利用す
ることにより行われてきた。具体的には、
HSAB 則に基づいて、An が有する共有結合性
（ソフト性）を利用し、Anとの相互作用がよ
り強いソフトな元素（硫黄や窒素）を含む官
能基を有する抽出剤や吸着剤を開発するこ
とで達成されてきた[(1)Y. ZHU, Radiochim. 
Acta, 68, 95-98 (1995). (2)Z. KOLARIK, U. 
MÜLLICH and F. GASSNER, Solv. Extr. Ion 
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Exch., 17(1), 23-32 (1999).(3) M. WATANABE, 
M. ARISAKA, T. KIMURA, Proceedings of 
10IEMPT, Mito (2008)]。しかしながら、こ
れらの成果はあくまで定性的な経験則に基
づくものであり、分離が達成される本質的な
要因の解明には至っていない。 

一方、原子力の分野では、An(III)の
Ln(III)からの分離法の開発が熱望されてい
る。 

使用済み核燃料の再処理（ウラン、プルト
ニウムの再利用）工程から生じる高レベル放
射性廃液（HLW）は、ガラス固化体処理を行
った後に、地層中へ埋設処分することが計画
されている。HLW は、核分裂生成物（Lnなど）
の他に、長寿命・放射体である Am や Cm など
を含んでいるため、ガラス固化体の減容や管
理の簡素化といった経済性向上及び環境負
荷低減を達成するためにはこれらの An を分
離・回収し、ガラス固化体へ混入させないこ
とが必要である。 

また、分離・回収された Am や Cm の放射能
毒性を消滅、または低減させるために、安定
核種、または短寿命核種への核変換（中性子
照射による核破砕）処理についての研究が行
われている。これらの An の核変換処理を効
率良く行うためには、これらの An に比べて
比較的大きな中性子捕獲断面積を有する Ln
は妨害元素となるため、充分な除去が必要で
ある。 

しかしながら、開発された抽出剤や吸着剤
が、想定される使用条件下において不安定で
あることなど、実用化へ向けて克服すべき課
題が数多く残されている。 
 
２．研究の目的 
 

3 価アクチノイド（An(III)）及びランタノ
イド（Ln(III)）のカーボンナノチューブな
どの炭素系材料への吸着現象を本研究の対
象とし、吸着機構の解明を試みる。 
 
３．研究の方法 
 

各種分光法により炭素系材料中の炭素の
化学状態を決定し、Am(III)及び Eu(III)の炭
素系材料への吸着特性との相関を明らかに
する。また、吸着挙動を制御するために材料
の表面処理方法を検討する。 
 
４．研究成果 
 
(1) 活性炭（CA）への吸着挙動 
図１に Am(III)及び Eu(III)の硝酸溶液か

ら CA への吸着挙動を示す。水相の pHが高く
なるに伴い両元素の吸着が増加することが
わかる。また、調べた全ての pH 領域におい
て Am(III)が Eu(III)に比べて選択的に吸着

されることがわかった。 

図１ Am(III)及び Eu(III)の活性炭への吸
着挙動 

 
また、図２に pH3.2 における Am(III)及び

Ln(III)の硝酸溶液から活性炭への吸着挙動
を示す。吸着挙動に対するイオン半径依存性
は見られず、Am(III)を全ての Ln(III)から同
一条件下で分離できることを明らかにした。 

図２ pH3.2 における Am(III)及び Ln(III)
の活性炭への吸着挙動 

 
(2) Eu(III)吸着前後における活性炭表面の

化学状態変化 
 
図３にEu(III)吸着前後のCAのFT-IRスペ

クトルを示す。a)は pH4 の硝酸溶液から
Eu(III)を吸着させた CA のスペクトル、b)は
吸着前のもの、c)は a)と b)の差スペクトル
である。1700cm-1付近のピークは C=O 伸縮振
動に帰属され、吸着によりピークの減少が見
られることから、カルボニル基が吸着に関与
していることを明らかにした。また、1400cm-1

及び 2900cm-1付近のピークは C-H変角及び伸
縮振動に帰属され、同様に吸着に関与してい
ることが示唆された。 
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図３ Eu(III)吸着前後の活性炭の FT-IR ス
ペクトル 

 
(3) 活性炭の表面処理が吸着挙動に与える

影響 
 

図４に Am(III)及び Eu(III)の硝酸溶液か
ら表面酸化処理を行った活性炭（CAox）への
吸着挙動を未処理の CA炭の場合と共に示す。
FT-IR スペクトルの解析により明らかになっ
たとおり、表面酸化処理によりカルボニル基
が増加することにより吸着が増大した。一方
で、Am(III)と Eu(III)の分離係数は悪化した。 

図４ Am(III)及び Eu(III)の表面酸化処理
を行った活性炭への吸着挙動 

 
(4) グラファイトへの窒素部位の導入が吸

着挙動に与える影響 
 

図５に Am(III)及び Eu(III)の硝酸溶液か
ら窒素部位の導入を行ったグラファイトへ

の吸着挙動を示す。Eu(III)の吸着挙動はグ
ラファイトの場合とほとんど変化が見られ
なかったが、Am(III)の吸着が実験を行った
全 pH 領域で顕著に増大し、Am(III)/Eu(III)
間の分離係数が向上した。このことから、導
入した窒素部位が Am(III)の吸着に寄与し、
分離性能の向上につながることを明らかに
した。 

図５ Am(III)及び Eu(III)の窒素部位の導
入を行ったグラファイトへの吸着挙
動 

 
 
 
(5) まとめ 
 
研究に用いた全ての炭素系材料について

An(III)/Ln(III)分離性能を示したことから、
その分離性能は炭素系材料に普遍的に含ま
れる六角網面構造またはカーボンエッジ
（C-H）によると結論付けた。また、その吸
着挙動は炭素系材料表面に存在するカルボ
ニル基などの官能基により容易に影響を受
けることから、適切な官能基などの導入によ
り吸着挙動を制御できることを明らかにし
た。 
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