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(57)【要約】
【課題】アルカリ液体金属中にナノ粒子を分散させるに
際して、ナノ粒子の凝集、沈降がなく、かつ、時間が経
過しても安定的にナノ粒子の分散を維持するナノ粒子を
分散したアルカリ液体金属を得る。
【解決手段】アルカリ液体金属にナノ粒子を分散させる
ナノ粒子分散アルカリ液体金属の製造方法であって、前
記アルカリ液体金属にナノ粒子を物理的な作用によって
攪拌する粗分散工程と、前記粗分散工程の後、前記アル
カリ液体金属に超音波を照射してナノ粒子を分散させる
分散工程と、を行なうことにより、アルカリ液体金属に
ナノ粒子を分散させたアルカリ液体金属を製造するもの
であり、アルカリ液体金属が、リチウム、ナトリウム、
カリウム等であり、ナノ粒子は、チタン、バナジウム、
クロム、鉄、コバルト、ニッケル、ならびに銅のいずれ
かよりなる。
【選択図】　図１
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　アルカリ液体金属にナノ粒子を分散させるナノ粒子分散アルカリ液体金属の製造方法で
あって、
　前記アルカリ液体金属にナノ粒子を物理的な作用によって攪拌する粗分散工程と、
　前記粗分散工程の後、前記アルカリ液体金属に超音波を照射してナノ粒子を分散させる
分散工程と、
を行なうことを特徴とするナノ粒子分散アルカリ液体金属の製造方法。
【請求項２】
　前記アルカリ液体金属が、リチウム、ナトリウム、カリウム、ならびに、それらのいず
れかを主成分として合金であることを特徴とする請求項１に記載のナノ粒子分散アルカリ
液体金属の製造方法。
【請求項３】
　前記ナノ粒子が、チタン、バナジウム、クロム、鉄、コバルト、ニッケル、ならびに、
銅のいずれかよりなることを特徴とする請求項１乃至２のいずれかに記載のナノ粒子分散
アルカリ液体金属の製造方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、原子炉の冷却用液体ナトリウムなどのアルカリ液体金属にナノ粒子を均一に
分散混合した液体金属を製造するために用いられるナノ粒子分散アルカリ液体金属の製造
方法に関するものである。
【背景技術】
【０００２】
　ナトリウム等のアルカリ液体金属は高い熱伝導性を有することなどから、ＦＢＲ（高速
増殖炉）において用いる冷却材の有力候補として挙げられている。
【０００３】
　しかし、一方で、ナトリウム等のアルカリ液体金属は高い化学的活性度を有し、空気や
水に接触すると爆発にまで至るような激しい反応を起こし得る、という特性がある。
【０００４】
　したがって、ＦＢＲにおいては、ＳＧ（蒸気発生器）でナトリウム等のアルカリ液体金
属と水が接触することにより、上記のようなナトリウム等のアルカリ液体金属－水反応が
起こり、不適合事象（高温ラプチャー、ウェステージ現象）が発現することが予想されて
いる。このため、配管を二重構造にするなどの構造面からの対策が考えられてはいるが、
高度な技術が必要であることや、建設費が高騰するといった問題がある。
【０００５】
　そこで、ナトリウム等のアルカリ液体金属に超微粒子（ナノ粒子；粒径がナノメートル
オーダーのサイズの粒子）を分散させ、ナトリウム等のアルカリ液体金属の高い化学的活
性度を抑制することが提案されている。
【０００６】
　上記のようなナノ粒子を分散したナトリウム等のアルカリ液体金属を調整する方法につ
いては、例えば、特許文献１（特許３９３０４９５号公報）に開示がある。
この特許文献１においては、液体ナトリウム中にナノ粒子を投入し、攪拌器で攪拌させな
がら分散させる方法について記載されている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００７】
【特許文献１】特許３９３０４９５号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
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【０００８】
　しかしながら、アルカリ液体金属である液体ナトリウム中にナノ粒子を投入し、攪拌器
で攪拌させながら分散させる特許文献１記載の方法では、粒子によっては凝集、沈降して
しまう可能性があった。
【０００９】
　すなわち、投入するナノ粒子にも種々の種類があり、例えば一次粒子径が数十ｎｍ以下
の粒子の場合、粒子径が小さいため、ナノ粒子を構成する原子数に対し表面の原子数の割
合が増大し、表面エネルギーが増大することから二次凝集を引き起こし、液体ナトリウム
への分散性が悪化する。
【００１０】
　また、一次粒子同士が、数珠状に繋がるネッキング現象を引き起こしているナノ粒子の
場合も、絡まり等により二次凝集し、液体ナトリウムへの分散性が悪くなる傾向がある。
【００１１】
　このようなナノ粒子を取り扱う場合、単にナノ粒子を液体ナトリウム中に投入し撹拌す
るだけでは、一部の粒子は分散するものの、多くの粒子は沈降してしまい、液体ナトリウ
ムへの分散性が悪い、という問題があった。
【００１２】
　本発明は、ナトリウム等のアルカリ液体金属中にナノ粒子を分散させるに際して、ナノ
粒子の凝集、沈降がなく、かつ、時間が経過しても安定的にナノ粒子の分散を維持するナ
ノ粒子を分散したアルカリ液体金属を得ることを課題とする。
【課題を解決するための手段】
【００１３】
　上記のような問題点を解決するために、請求項１に係る発明は、アルカリ液体金属にナ
ノ粒子を分散させるナノ粒子分散アルカリ液体金属の製造方法であって、前記アルカリ液
体金属にナノ粒子を物理的な作用によって攪拌する粗分散工程と、前記粗分散工程の後、
前記アルカリ液体金属に超音波を照射してナノ粒子を分散させる分散工程と、を行なうこ
とを特徴とする。
【００１４】
　また、請求項２に係る発明は、請求項１の発明に付加して、前記アルカリ液体金属が、
リチウム、ナトリウム、カリウムならびにそれらのいずれかを主成分とした合金であるこ
とを特徴とする。
【００１５】
　さらに、請求項３に係る発明は、請求項１乃至２のいずれかの発明に付加して、前記ナ
ノ粒子が、チタン、バナジウム、クロム、鉄、コバルト、ニッケル、ならびに銅のいずれ
かよりなることを特徴とする。
【発明の効果】
【００１６】
　本発明のナノ粒子分散アルカリ液体金属の製造方法によれば、凝集したナノ粒子、ネッ
キングを有したナノ粒子によっても、ナノ粒子の分散性がよく、しかも時間が経過しても
分散状態を維持することができる、ナノ粒子分散アルカリ液体金属を製造することが可能
となる。
【００１７】
　その結果、アルカリ液体金属にナノ粒子を均一に分散させることで、アルカリ液体金属
の熱伝導性、化学的活性度（水に対する反応性等）の抑制を向上させることができる。さ
らに、アルカリ液体金属が本来持っている流動性等を安定的に維持させることができる。
【図面の簡単な説明】
【００１８】
【図１】ナノ粒子分散アルカリ液体金属の製造方法の処理手順の一実施例を示す。
【図２】超音波照射装置によってアルカリ液体金属へナノ粒子を分散する一実施例を示す
。
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【図３】ナノ粒子を分散したアルカリ液体金属の静置時間特性の一実施例を示す。
【図４】超音波照射装置による超音波照射時間と分散特性との関係の一実施例を示す。
【図５】ナノ粒子についての元素の結合エネルギーと電荷の偏りの関係を示す。
【発明を実施するための形態】
【００１９】
　本発明のナノ粒子分散アルカリ液体金属の製造方法は、アルカリ液体金属にナノ粒子を
物理的な作用によって攪拌する粗分散工程と、その粗分散工程の後、アルカリ液体金属に
超音波を照射してナノ粒子を分散させる分散工程とを行なう方法であり、かつ、対象とな
るアルカリ液体金属は、リチウム、ナトリウム、カリウム、ならびに、それらのいずれか
を主成分とした合金であり、ナノ粒子は、チタン、バナジウム、クロム、鉄、コバルト、
ニッケル、ならびに銅のいずれかよりなる特徴を有するものである。
【００２０】
　アルカリ液体金属は、水等と異なり表面張力が非常に大きいため、一般的な攪拌等によ
りナノ粒子を分散させようとすると、アルカリ液体金属の表面層にのみナノ粒子が固まり
、アルカリ液体金属中へのナノ粒子分散が困難であるため、物理的な攪拌による粗分散工
程と超音波照射による分散工程の２段階でナノ粒子のアルカリ液体金属への分散を確実な
ものにするものである。
【００２１】
　図１を基に、ナノ粒子分散アルカリ液体金属の製造方法について詳細を説明する。
【００２２】
　まず、ステップＳ１として、アルカリ液体金属へ分散させるナノ粒子を、均一に分散さ
せる、さらには、ナノ粒子分散後のアルカリ液体金属の熱伝導度、化学的活性度を安定さ
せるために、ナノ粒子を所定の粒子径に分級し、所望の粒子径のナノ粒子を利用する。対
象ナノ粒子の粒子径は、数十ｎｍ～数百ｎｍを取扱うものである。
分級方法は、特許３５０６９４７号「超微粒子分級装置」、特開２００７－６４８９３号
「電気移動度分級装置及び微粒子成分の計測システム」等の既知の技術によって適宜実施
されるものとする。
【００２３】
　ステップＳ２として、ステップＳ１で分級したナノ粒子をアルカリ液体金属に、攪拌翼
等によって粗分散させる処理を行う。
アルカリ液体金属は、水等と比較して表面張力が非常に大きいため、ナノ粒子を投入した
のみでは表面に浮遊するのみでアルカリ液体金属中への拡散が困難であるために、攪拌翼
の回転によって物理的な力によってナノ粒子をアルカリ液体金属中に強制的に拡散させる
。この段階では、アルカリ液体金属中では、ナノ粒子が団子状となって広がっている状況
であり、分散の領域までには達していない。
【００２４】
　ステップＳ３として、ステップＳ２でのナノ粒子を内包したアルカリ液体金属を、所定
の容器中で循環させながら超音波を照射することにより、アルカリ液体金属中のナノ粒子
を、アルカリ液体金属全体に均一に分散させるものである。超音波照射強度、超音波照射
時間等については、アルカリ液体金属の種類ならびにナノ粒子の材質によって適宜定める
ものとする。
以上の処理を行うことにより、アルカリ液体金属全体に、均一にナノ粒子を分散させるこ
とができる。
【実施例】
【００２５】
ナノ粒子分散アルカリ液体金属を製造する本発明の製造方法について、アルカリ液体金属
が液体ナトリウムで、ナノ粒子がチタンの場合の製造方法を、実施例として、より詳しく
説明する。
図２は本発明の実施形態に係るナノ粒子分散アルカリ液体金属の製造方法の概略を示す図
である。
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【００２６】
　図２において、ヒーター４内に設置された容器３の内部には液体ナトリウム、分散する
チタンナノ粒子が入れられる。液体ナトリウムにチタンナノ粒子を分散させる工程は、グ
ローブボックス５の不活性ガス雰囲気中で実施される。また、容器３の液体ナトリウムを
ヒーター４によって加熱し、３５０℃～５００℃に保持して超音波照射装置１による超音
波照射を行った。
【００２７】
　超音波照射装置１のホモジナイザチップ２は容器３内の液体ナトリウムに挿入され、容
器３内の液体ナトリウムに超音波照射可能にセットする。超音波照射装置１としては、例
えばヒールッシャー製ＵＰ－４００Ｓ（発振周波数２４ｋＨｚ、定格出力４００Ｗ）、日
本精機製ＵＳ－３００（発振周波数２０ｋＨｚ、定格出力３００Ｗ）などがあるが、ここ
では前者のものを用いた。
【００２８】
　チタンナノ粒子としては、単一粒子の粒子径（以下、一次粒子径と称す。）が５～１０
ｎｍと小さいが、ネッキングを有しているチタンナノ粒子を使用し、液体ナトリウム中で
の超音波照射試験を実施した。
【００２９】
　本発明の製造方法において採用した超音波照射法によるナノ粒子の安定分散は以下（ａ
）乃至（ｅ）のメカニズムを想定している。
（ａ）液体中に強力な超音波を照射すると、超音波は疎密波（媒質が波の進む方向と同じ
方向に振動する縦波のこと）であるから、液体中に加圧と減圧が生ずる。
（ｂ）この減圧によって液体が引き裂かれ、空孔が発生する。この現象をキャビテーショ
ン（ｃａｖｉｔａｔｉｏｎ、空洞現象）という。
（ｃ）このときに液体の蒸気や液体中に溶解していた気体から成る気泡が発生する。この
気泡は超音波により加圧、減圧が繰り返されながら振動する。
（ｄ）しかし、気泡は振動中につぶされることがあり、その際に衝撃波あるいは壁近傍で
はマイクロジェットが発生し、液体中に局部的に大きな力を与えることになる。
（ｅ）この衝撃波が液体中のナノ粒子に作用すると、強固に結合していない凝集は容易に
解れ、強固に結合している凝集も徐々に分散していく。
【００３０】
　ナノ粒子を分散させるのに有効な衝撃波が作用する空間を超音波照射領域と称する。ま
た、ナノ粒子がこの超音波照射領域に存在する時間を滞留時間と称する。
（実施例１）
　実施例１として、アルカリ液体金属が液体ナトリウムで、ナノ粒子がチタンの場合につ
いて説明する。
【００３１】
　ここでは、超音波による推進力のみでスラリーが流動し、超音波照射領域（ホモジナイ
ザチップ２の先端部；ここでは直径３ｍｍのチップ２を採用）にスラリーが効率的に流れ
込む方法を採用したところ、チタンナノ粒子が小さくなる傾向を確認した。
具体的には、堀場製作所製粒径分布測定装置ＬＢ－５５０にて粒子径を測定したところ、
メジアン径（Ｄ５０；個数基準）としては、超音波照射処理前の撹拌だけでは数μｍであ
ったものが６０分経過後に１０９ｎｍまで小さくなることを確認した。
【００３２】
　ナノ粒子を液体ナトリウム中で安定分散させるためには、二次凝集をできる限り解き、
平均粒子径１００ｎｍ程度、好ましくはできる限り一次粒子径程度の大きさ（数ｎｍ～数
十ｎｍ）まで粒子径を小さくする必要がある。
【００３３】
　このため、本発明の製造方法においては、ナノ粒子の入った溶媒中に超音波を照射する
ことにより、超音波によって発生する衝撃波でナノ粒子を分散させ、アルカリ液体金属中
でより長時間、安定分散することが可能な状態を作り出すようにしている。
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【００３４】
　ナノ粒子を液体ナトリウム中に分散させる従来の特許文献１に示される方法では、一次
粒子径が数十ｎｍ以下であるナノ粒子は、ｖａｎ　ｄｅｒ　Ｗａａｌｓ力により、二次凝
集し易いため、液体ナトリウム中に入れる段階で既に二次凝集を引き起こしていることが
推定され、液体ナトリウム中に投入された後に撹拌による力だけでは二次凝集を十分に解
くことは困難であった。また、ネッキングを有する粒子の場合は、ネッキング部が太いと
、撹拌だけではそれらを切断することが困難なため、粒子は液体ナトリウム中で沈降し易
い状態となっていた。
【００３５】
　すなわち、攪拌操作は、粒子の凝集がなく、また、ネッキングもない粒子を分散させる
際には有効な手段であり、また、ナノ粒子と液体ナトリウムの濡れ性を向上させ、ナノ粒
子を液体ナトリウム中に沈ませることには有効であるが、凝集した粒子、ネッキングを有
した粒子を安定分散させるための有効な手段にはなっていなかった。
【００３６】
　これに対して、本発明の製造方法においては、このような凝集したナノ粒子、ネッキン
グを有したナノ粒子によっても、ナノ粒子の分散性がよく、しかも時間が経過しても分散
状態を維持することができる、ナノ粒子分散アルカリ液体金属を製造することが可能とな
る。
（実施例２）
　次に本発明の製造方法によって作成された、実施例１のアルカリ液体金属が液体ナトリ
ウムで、かつ、ナノ粒子がチタンであるサンプルの液体ナトリウム中分散試験を実施した
。
【００３７】
　チタンナノ粒子の分散性は、超音波照射処理を施したサンプルを静置させる方法にて評
価を行った。具体的には、超音波照射したサンプルを、液体ナトリウムを液温３５０℃保
持のまま静置させ、超音波照射処理直後、２４時間経過後、９６時間経過後にサンプルの
上澄み液中に残存するチタン濃度をＩＣＰ（島津製作所製高周波プラズマ発光分光分析装
置ＩＣＰＳ－８１００）にて測定した。図３は本発明の実施形態に係る製造方法によって
製造されたナノ粒子分散液体ナトリウムの静置試験結果を示すグラフである。時間が経過
しても、上澄み液中のチタン濃度が高ければ、分散性は良好である。
【００３８】
　液体ナトリウム中において、超音波照射による分散処理を行い、ＦＢＲプラント上、最
も過酷な条件である静置による分散性確認を行ったところ、１００時間程度静置させても
、上澄み液中に８０％以上のチタンナノ粒子が残存していることを確認した。すなわち、
一次粒子径が５～１０ｎｍと小さいが、ネッキングを有している粒子でも、本発明に係る
製造方法が適用できることを確認した。
（実施例３）
　次に、液体ナトリウム中にて超音波の滞留時間を変化させた場合の超音波照射試験を行
った。図４は本発明の実施形態に係る製造方法によって製造されたナノ粒子分散液体ナト
リウムの超音波の滞留時間の変化に伴う分散性試験の結果を示すグラフである。
【００３９】
　液体ナトリウム中にて超音波の滞留時間を変化させた場合、滞留時間が長すぎると、粒
子が凝集し、分散性が悪くなることが確認された。分散性を良好にするには、超音波出力
密度４６０Ｗ／ｃｍ２の場合、滞留時間としては５～２０秒であることが好ましい。一方
、出力密度は数～数十Ｗ／ｃｍ２程度の小さい値でも良い。この場合は超音波発振子の面
積が大きいため、滞留時間としては数十秒あれば分散性は良好である。出力密度が小さい
ため、滞留時間を延ばしても粒子凝集の進行は極めて遅い。
【００４０】
　すなわち、一次粒子径が５～１０ｎｍと小さい粒子を採用する場合、超音波による再凝
集現象が発現する場合があるため、大きい出力密度条件で分散処理を行う場合は、短時間
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照射とする必要がある。また、一次粒子径が５～１０ｎｍであるが、ネッキングを有する
粒子の場合はネッキングをできるだけ切断する必要があるが、ネッキングを有しない粒子
の場合は、ネッキングを切断する必要がないため、出力密度は更に小さく（小数点以下二
桁～数Ｗ／ｃｍ2）てもよい。
【００４１】
　超音波出力密度４６０Ｗ／ｃｍ２の場合、滞留時間を延ばすと、超音波によって発生す
る強い衝撃波で一度分散した粒子同士が再凝集を引き起こし、分散性が低下する。
【００４２】
　なお、以上に説明した実施形態としては、チタンナノ粒子を液体ナトリウム中に安定分
散させる方法について説明したが、チタン以外の金属ナノ粒子についても安定分散させる
ことが可能である。ナトリウム－水反応の抑制も考慮すると、ナトリウムと対象原子が近
づいたときに両者に電荷移動が生じることが重要であり、ナトリウム－対象原子間の結合
エネルギーが大きく、且つ、電荷の偏りが大きいものが好適であり、このような金属ナノ
粒子について以下説明する。
【００４３】
　オーストリア、ウィーン大学開発の理論計算ソフトＶＡＳＰ（Vienna Ab-initio Simul
ation Package）によりナトリウムと金属が近づいた場合の結合エネルギーと電荷の偏り
を計算したところ、例えば、先の実施形態で用いたチタンはナトリウム－ナトリウム結合
よりも結合エネルギーが大きく、且つ、電荷の偏りも確認されており、反応抑制の観点か
らも好適であることがわかった。その他の原子としては、バナジウム、クロム、鉄、コバ
ルト、ニッケル、銅などが好適であることがわかった。なお、その他の原子は、ナトリウ
ムと反応しない粒子であれば、例え反応抑制効果がなくても、液体ナトリウム中に分散さ
せることにより、液体ナトリウムが粒子で希釈され、水と反応するナトリウムの絶対量が
減るため、ナトリウム－水反応を抑制することができる。原子種としては、例えば、アル
ミニウム、ジルコニアなどが挙げられる。
【００４４】
　チタンの場合は、酸化物の標準自由エネルギーがナトリウムより低いため、酸素が存在
する場合は、酸素はチタン側に捕捉される。もし、ナトリウム側に酸素が捕捉される元素
を使用すると、ナトリウムが酸素と反応し、ナトリウムの酸化物が生成し、流体としての
性質を失うため、使用する元素の純度管理は徹底する必要がある。この点、チタンは酸素
がナトリウム側に捕捉されず、酸化物であっても分散性が良好であり、且つ、反応抑制効
果も有することから好都合である。
【００４５】
　酸化物の標準自由エネルギーがナトリウムより低い元素としては、チタンの他にバナジ
ウム、アルミニウムなどがある。図５はナトリウムと金属間結合力および電荷の偏りの計
算例を示す図である。ナノ粒子を液体ナトリウムに安定分散させることが可能な金属とし
ては、ナトリウム－金属結合エネルギーが、ナトリウム－ナトリウム結合エネルギーより
も大きく、且つ、電荷の偏りが大きいものが好適であり、図５によれば、バナジウム、ニ
ッケル、銅などを挙げることができる。
【符号の説明】
【００４６】
１　超音波照射装置
２　ホモジナイザチップ
３　容器
４　ヒーター
５　グローブボックス
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