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(57)【要約】
【課題】超長半減期を有する長寿命核種を含む放射性廃
液から、簡便にかつ硝酸アンモニウムを生じずに長寿命
核種のそれぞれを選択回収できる放射性廃液に含まれる
長寿命核種の分離回収方法を提供する。
【解決手段】長寿命核種であるパラジウム、セレン、セ
シウム及びジルコニウムを含む放射性廃液に電極を浸漬
して、パラジウム及び／又はセレンに対応する標準電極
電位に基づいて印加する電圧を調整して電解反応を行い
、パラジウム及び／又はセレンを還元させて析出させる
湿式電解工程と、前記湿式電解工程の後に、前記放射性
廃液に含まれるセシウムを吸着材に吸着させる吸着工程
と、前記吸着工程の後に、前記放射性廃液に含まれるジ
ルコニウムを抽出剤により抽出する抽出工程と、を含む
ことを特徴とする、放射性廃液に含まれる長寿命核種の
分離回収方法。
【選択図】図１
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　長寿命核種であるパラジウム、セレン、セシウム及びジルコニウムを含む放射性廃液に
電極を浸漬して、パラジウム及び／又はセレンに対応する標準電極電位に基づいて印加す
る電圧を調整して電解反応を行い、パラジウム及び／又はセレンを還元させて析出させる
湿式電解工程と、
　前記湿式電解工程の後に、前記放射性廃液に含まれるセシウムを吸着材に吸着させる吸
着工程と、
　前記吸着工程の後に、前記放射性廃液に含まれるジルコニウムを抽出剤により抽出する
抽出工程と、
を含むことを特徴とする、放射性廃液に含まれる長寿命核種の分離回収方法。
【請求項２】
　前記放射性廃液は、使用済み核燃料から発生する高レベル放射性廃液、又は前記長寿命
核種を含む、硫酸ナトリウム廃液、ホウ酸ナトリウム廃液、もしくは塩化ナトリウム廃液
である、請求項１に記載の放射性廃液に含まれる長寿命核種の分離回収方法。
【請求項３】
　前記吸着材が、ゼオライト、又は、クラウンエーテル及び／もしくはカリックスクラウ
ンを含浸した吸着材である、請求項１又は２に記載の放射性廃液に含まれる長寿命核種の
分離回収方法。
【請求項４】
　前記吸着工程の後に、吸着したセシウムを溶離液で溶離する溶離工程をさらに含む、請
求項１～３のいずれか１項に記載の放射性廃液に含まれる長寿命核種の分離回収方法。
【請求項５】
　前記溶離液が、酸溶液、アルカリ溶液、又はアンモニウム塩溶液である、請求項４に記
載の放射性廃液に含まれる長寿命核種の分離回収方法。
【請求項６】
　前記抽出剤が、有機リン酸系抽出剤又はジグリコールアミドである、請求項１～５のい
ずれか１項に記載の放射性廃液に含まれる長寿命核種の分離回収方法。
【請求項７】
　前記抽出剤が、ＨＤＥＨＰ、ＴＯＤＧＡ又はＴＤＤＧＡである、請求項１～６のいずれ
か１項に記載の放射性廃液に含まれる長寿命核種の分離回収方法。
【請求項８】
　前記抽出工程の後に、酸溶液又は水溶性配位子を用いてジルコニウムの逆抽出を行う逆
抽出工程をさらに含む、請求項１～７のいずれか１項に記載の放射性廃液に含まれる長寿
命核種の分離回収方法。
【請求項９】
　前記放射性廃液がさらにランタノイドを含み、前記抽出工程ではジルコニウムとランタ
ノイドを抽出し、逆抽出工程後のジルコニウムとランタノイドを含む逆抽出液からランタ
ノイドを沈殿分離させることを含む、請求項８に記載の放射性廃液に含まれる長寿命核種
の分離回収方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明の実施形態は、原子力発電所で発生する使用済み燃料を再処理する際に発生する
高レベル放射性廃液から、長寿命核種を分離回収する技術に関する。
【背景技術】
【０００２】
　原子力発電所で発生する使用済み燃料は再処理した際、核分裂生成物（ＦＰ）やマイナ
ーアクチニド（ＭＡ）を含む高レベル放射性廃液が発生する。高レベル放射性廃液は現状
、ガラス固化体として地層処分することとなっている。
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【０００３】
　高レベル放射性廃液には超長半減期を有する放射性核種が含まれており、これら核種の
影響で被ばくリスクを長期にわたって評価、管理する必要がある。このため、処分場の確
保やこれらを管理するためのコストが問題となっている。
【０００４】
　高レベル放射性廃液中で超長半減期を有し、含有量が多い放射性核種として、Ｐｄ（パ
ラジウム）－１０７（半減期：６５０万年）、Ｃｓ（セシウム）－１３５（半減期：２３
０万年）、Ｚｒ（ジルコニウム）－９３（半減期：１５３万年）、Ｓｅ（セレン）－７９
（半減期：１１３万年）が挙げられる。
【０００５】
　これらの放射性核種を高レベル放射性廃棄物から分離回収して、処理・処分することが
できれば、廃棄物量及び処分場面の軽減、安全性の向上、さらには有用元素の資源化が可
能となる。
【０００６】
　原子力の環境負荷軽減のため、エネルギー基本計画では放射性廃棄物の減容化・有害度
軽減に資する技術開発が推進されている（非特許文献１）。また、従来から、溶媒抽出法
、イオンクロマト法、溶融塩電解法等の高レベル放射性廃液から効率的に放射性核種を分
離する技術が開発されている（例えば、特許文献１～３）。さらに、高レベル放射性廃液
中の元素を超ウラン元素群、ストロンチウム・セシウム群、テクネチウム・白金族元素群
及びその他の元素群の４群に分離する研究が進められてきた（非特許文献１、特許文献４
及び５）。そして、分離された長寿命放射性核種等の環境負荷の大きい放射性核種は、加
速器駆動炉（ＡＤＳ）等の核変換設備によって消滅処理が可能となる（非特許文献２及び
３）。
【０００７】
　そこで、超長寿命核種を処理・処分するために放射性廃液に含まれる長寿命核種の分離
除去方法の発明が開発されている（特許文献６）。
　前記特許では、ジルコニウムを沈殿させる工程で硝酸アンモニウムなどが発生するが、
安全性の観点から硝酸中でアンモニウムイオンが発生しない方法が望ましい。
【先行技術文献】
【非特許文献】
【０００８】
【非特許文献１】「エネルギー基本計画２０１４」経済産業省 資源エネルギー庁編
【非特許文献２】日本原子力学会「２０１５年春の年会」Ｊ４８
【非特許文献３】日本物理学会誌Ｖｏｌ.５６, Ｎｏ. １０, Ｐ７４９ （２００１）
【特許文献】
【０００９】
【特許文献１】特許第５５２６４３４号公報
【特許文献２】特許第４１１４０７６号公報
【特許文献３】特許第４５０４２４７号公報
【特許文献４】特開昭６２－２９２６２１号公報
【特許文献５】特許第３５４９８６５号公報
【特許文献６】特開２０１６－１１４４１４号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【００１０】
　高レベル放射性廃液から長寿命核種を分離回収して、放射性廃液の安全性を向上させる
とともに、分離した長寿命核種を核変換して最終的に消滅処理するためには、高レベル放
射性廃液から長寿命核種のそれぞれを高い純度で分離する必要がある。
　特に、高レベル放射性廃液中で超長半減期を有し、含有量が多い長寿命核種であるＰｄ
、Ｓｅ、Ｃｓ、及びＺｒを選択的に分離回収できるプロセス技術の開発が求められている
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。
【００１１】
　本発明はこのような事情を考慮してなされたもので、超長半減期を有する長寿命核種を
含む放射性廃液から、簡便にかつ硝酸アンモニウムを生じずに長寿命核種のそれぞれを選
択回収できる放射性廃液に含まれる長寿命核種の分離回収方法を提供することを目的とす
る。
【課題を解決するための手段】
【００１２】
　長寿命核種であるパラジウム、セレン、セシウム及びジルコニウムを含む放射性廃液に
電極を浸漬して、パラジウム及び／又はセレンに対応する標準電極電位に基づいて印加す
る電圧を調整して電解反応を行い、パラジウム及び／又はセレンを還元させて析出させる
湿式電解工程と、前記湿式電解工程の後に、前記放射性廃液に含まれるセシウムを吸着材
に吸着させる吸着工程と、前記吸着工程の後に、前記放射性廃液に含まれるジルコニウム
を抽出剤により抽出する抽出工程と、を含むことを特徴とする、放射性廃液に含まれる長
寿命核種の分離回収方法。
【発明の効果】
【００１３】
　本発明の実施形態により、超長半減期を有する長寿命核種を含む放射性廃液から、簡便
にかつ硝酸アンモニウムを生じずに長寿命核種のそれぞれを選択回収できる放射性廃液に
含まれる長寿命核種の分離回収方法が提供される。
【図面の簡単な説明】
【００１４】
【図１】第１の実施の形態に係る放射性廃液に含まれる長寿命核種の分離回収方法を示す
フロー図概要
【図２】第１の実施の形態に係る放射性廃液に含まれる長寿命核種の分離回収方法を示す
フロー図
【図３】第２の実施の形態に係る放射性廃液に含まれる長寿命核種の分離回収方法を示す
フロー図
【図４】第３の実施の形態に係る放射性廃液に含まれる長寿命核種の分離回収方法を示す
フロー図
【図５】各種ゼオライトによるセシウムの分配係数
【図６】各種溶離液によるセシウムの分配係数
【図７】ジルコニウムの抽出挙動
【発明を実施するための形態】
【００１５】
　本発明に係る放射性廃液に含まれる長寿命核種の分離回収方法の実施形態を、図面を参
照して説明する。
（第１の実施の形態）
　図１に示すように、第１の実施の形態に係る放射性廃液に含まれる長寿命核種の分離回
収方法は、使用済み燃料を再処理した際に生じる、長寿命核種を含むおよそ硝酸２Ｍの高
レベル放射性廃液のような、超長寿命半減期を有する長寿命核種を含む放射性廃液に電極
を浸漬して、長寿命核種に対する標準電極電位に基づいて印加する電圧を調整して電極反
応を行い、長寿命核種（Ｐｄ，Ｓｅ）を選択的に還元させて電極に析出させる湿式電解工
程と、長寿命核種を析出させた後に、放射性廃液に含まれるＣｓを吸着材に吸着させる吸
着工程と、Ｃｓを吸着させた後に、放射性廃液に含まれるＺｒを抽出剤で抽出する抽出工
程と、を含んでいる。
【００１６】
　抽出工程後に残留する廃液については、固化工程でガラス固化などの固化処理を行う。
固化処理された廃棄物は、長寿命核種が分離除去されているため、低レベル放射性廃棄物
として処分可能となる。
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　図１では、使用済み核燃料を再処理する際に発生する高レベル放射性廃液を処理対象と
している。高レベル放射性廃液は、通常、硝酸を含む酸性（硝酸酸性）の溶液となる。
【００１８】
　なお、本実施形態は高レベル放射性廃液の分離処理に限定されるものでは無く、超長半
減期を有する長寿命核種を含む、硫酸ナトリウム廃液、ホウ酸ナトリウム廃液、または塩
化ナトリウム廃液を処理対象としてもよい。
【００１９】
　高レベル放射性廃液には、Ｌｎ（ランタノイド）やＡｎ（アクチノイド）等の長寿命放
射性核種、Ｓｒ等の短寿命放射性核種、白金属元素（Ｒｕ、Ｒｈ、Ｐｄ等）、希土類、Ｚ
ｒ、Ｍｏ等の希少金属などが含まれているが、本実施形態では、超長半減期を有するＰｄ
、Ｓｅ、Ｃｓ、及びＺｒを分離回収の対象とする。
【００２０】
　図２には、図１に示す分離後の回収までのフローを示す。本実施形態は湿式電解工程と
吸着工程を有しており、湿式電解工程で、高レベル放射性廃液に陽極、陰極となる２つの
電極を浸漬し、電圧を電極に印加して電解反応を行う。ここで、Ｐｄ及びＳｅのそれぞれ
に対応する標準電極電位に基づいて印加する電圧を調整して、Ｐｄ及びＳｅを選択的に還
元させて、陰極に析出させる。陰極を交換して電解反応を行うことで、Ｐｄ及びＳｅを別
々に回収することができる。
　Ｐｄの標準電極電位に基づく設定電位は通常０．９１５Ｖ（ｖｓＳＨＥ，標準水素電極
）以下であり、好ましくは０．０００Ｖ（ｖｓＳＨＥ）以上０．９１５Ｖ（ｖｓＳＨＥ）
以下である。上記範囲であれば、水素発生を抑制し、回収時の電気量を抑制できるので好
ましい。
　Ｓｅの標準電極電位に基づく設定電位は通常０．７３９Ｖ（ｖｓＳＨＥ）以下であり、
好ましくは０．０００Ｖ（ｖｓＳＨＥ）以上０．７３９Ｖ（ｖｓＳＨＥ）以下である。上
記範囲であれば、水素発生を抑制し、回収時の電気量を抑制できるので好ましい。
【００２１】
　湿式電解工程では、分離回収対象となる４つの元素の中で、イオン化傾向が貴な（低い
）元素であるＰｄ、Ｓｅを陰極に析出させて分離回収しているが、高レベル放射性廃液に
含まれるその他の元素、例えばＲｕ、Ｒｈ等の白金族元素についても各元素に対応する標
準電極電位に基づき印加電圧を調整して析出回収してもよい。
【００２２】
　以下は電解回収試験例を示す。
　濃度が４９４ｐｐｍのＰｄ、５１７ｐｐｍのＳｅを含む２Ｍ硝酸の模擬放射性廃液に対
して、単位体積あたりの陰極及び陽極面積を０．２ｃｍ２／ｍｌとした電極を用いて、電
位を制御しながら電圧を印加した。
電位を０．４Ｖ（ｖｓ. Ａｇ／ＡｇＣｌ）で単位体積あたりの電解時間３ｍｉｎ／ｍｌ, 
電位を０．０Ｖ（ｖｓ. Ａｇ／ＡｇＣｌ）で単位体積あたりの電解時間３ｍｉｎ／ｍｌ,
電位を－０．２Ｖ（ｖｓ. Ａｇ／ＡｇＣｌ）で単位体積あたりの電解時間３ｍｉｎ／ｍｌ
,
電位を－０．４Ｖ（ｖｓ. Ａｇ／ＡｇＣｌ）で単位体積あたりの電解時間３ｍｉｎ／ｍｌ
,
で電解した後、溶液中のＰｄ，Ｓｅの濃度を分析した。結果を表１に示す。
【００２３】
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【表１】

【００２４】
　表１に示すように、電解後のＰｄ濃度は１ｐｐｍ、Ｓｅ濃度は２９ｐｐｍとなっており
、Ｐｄの回収率は９９％、Ｓｅの回収率は９４％であった。以上のように硝酸２Ｍ溶液か
らのＰｄ、Ｓｅの回収率は高く、湿式電解工程で回収することができる。
【００２５】
　また、湿式電解工程で電圧を印加するだけで、続く吸着工程で好ましく用いられるゼオ
ライトなどを閉塞する可能性のある、イオン化傾向が小さな元素を湿式電解で回収するこ
とができ、閉塞などによるゼオライトの二次廃棄物発生を抑制することが可能である。
【００２６】
　吸着工程では、Ｐｄ及びＳｅを析出回収した後の放射性廃液に含まれるＣｓを吸着材に
吸着させて、廃液中からＣｓを分離回収する。吸着材は、ゼオライト、及びクラウンエー
テル、カリックスクラウン等の抽出剤を含浸した吸着材が例示され、特にゼオライトの一
種であるモルデナイトはＣｓの吸着に好適となる。
【００２７】
　また、本実施形態は、吸着したセシウムを溶離液で溶離する溶離工程をさらに含んでい
てもよい。溶離液の例としては、硝酸、塩酸、硫酸、ギ酸、酢酸、シュウ酸等の酸溶液、
アンモニア水、水酸化カリウム溶液、水酸化ナトリウム溶液、等のアルカリ溶液、ギ酸ア
ンモニウム、酢酸アンモニウム、炭酸アンモニウム、炭酸水素アンモニウム、等のアンモ
ニウム塩溶液が挙げられる。この中でも、アンモニウム塩溶液がセシウムを効率的に溶離
することができるので好ましい。
　溶離工程に用いられる溶離液の濃度は、通常０．０１～１０Ｍ、好ましくは１Ｍ以上で
ある。
【００２８】
　吸着方法は、高レベル放射性廃液に含まれるＣｓを吸着材に吸着できれば良く、吸着材
を充填したカラムに廃液を通水する方法、あるいは吸着材を保持させた容器内に廃液を投
入する方法などがある。
【００２９】
　図５は各種ゼオライトによるセシウムの分配係数を示す。分配係数とは、一方の相中金
属濃度に対する他方の相中金属濃度の比率である。
　Ｃｓ濃度３．８×１０－８Ｍ含有の２Ｍ硝酸の模擬放射性廃液と各種吸着材とを所定の
固液比で撹拌し、所定期間後の液相をろ過し、セシウム濃度を測定した。以下の式を用い
て、セシウムの分配係数を評価した。結果を図５に示す。
　Ｋｄ＝（Ｃｉ－Ｃｆ）／Ｃｆ×Ｖ／Ｍ
　　Ｋｄ：分配係数［ｍｌ／ｇ］
　　Ｃｉ：浸漬前のセシウム濃度［Ｍ／ｍｌ］
　　Ｃｆ：浸漬後のセシウム濃度［Ｍ／ｍｌ］
　　Ｖ：液相容積［ｍｌ］
　　Ｍ：固相重量［ｇ］
　吸着材として、愛子産モルデナイト（Ａ）、イワミライト（Ｂ）、イタヤゼオライト（
Ｃ）、二ッ井クリノブチロライト（Ｄ）、ＩＥ－９６（Ｅ）を用いた。この結果、愛子産
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モルデナイトが最も高い分配係数を示した。
　愛子産モルデナイトを用いることで効率的にセシウムを吸着することができる。
【００３０】
　図５に示すように各種ゼオライトは硝酸溶液で高い分配係数を示しており、Ｃｓが回収
可能である。硝酸溶液からゼオライトに吸着したＣｓの場合は、Ｃｓがゼオライトに吸着
した状態で硝酸を洗浄することで、溶離工程が続く場合に硝酸とアンモニウムイオンとを
共存させないことも可能であり、安全なプロセスとなる。
【００３１】
　図６は各種溶離液によるセシウムの分配係数を示す。溶離液の分配係数を評価する方法
として、Ｃｓ濃度３．８×１０－８Ｍ含有の各種溶離液と、愛子産モルデナイトとを所定
の固液比で撹拌し、３日間後の液相をろ過し、セシウム濃度を測定して、分配係数を評価
した。
　アンモニア水やアンモニウム塩溶液では、硝酸溶液と比較して低い分配係数を示してい
ることから、吸着したＣｓを溶離することが可能である。
【００３２】
　ゼオライトによりＣｓを吸着分離することで、後の工程に放射線量の大きいＣｓを残留
させないことができるため、放射線による被曝のリスクを低減することが可能であり、後
の工程における放射性廃液の取扱が容易となるため、コストの低減に繋がる。
【００３３】
　また、後段に放射線や熱の影響を低減することが出来るため、溶媒などの放射線劣化を
抑制することができるため、二次廃棄物となる劣化生成物を低減することが可能となる。
【００３４】
　湿式電解工程と吸着工程の後に、抽出工程をさらに追加することで、Ｚｒを分離回収す
る。抽出法は、硝酸アンモニウムが発生しない安全なＺｒの分離回収の方法である。
　抽出工程では、溶媒抽出法、固液抽出法のどちらでもＺｒを分離回収することができる
。溶媒抽出法は抽出する元素に対する選択性が高く、Ｚｒを高純度で分離回収することが
できるので好ましい。また、溶媒抽出法は多段化が可能であり、より高い回収率を得るた
めの制御が容易である。
【００３５】
　抽出工程で用いる抽出剤としては、ＴＯＤＧＡ（Ｎ，Ｎ，Ｎ’，Ｎ’テトラオクチルジ
グリコールアミド）、ＴＤＤＧＡ（Ｎ，Ｎ，Ｎ’，Ｎ’テトラデシルジグリコールアミド
）等のジグリコールアミド；ＨＤＥＨＰ（ジ－２－エチルヘキシルリン酸）、ＴＢＰ（リ
ン酸トリブチル）、ＴＯＰＯ（トリオクチルフォスフィンオキシド）等の有機リン酸系抽
出剤を用いることができる。この中でも、ＨＤＥＨＰを用いることが他元素を除去できる
点で好ましく、またジグリコールアミドを用いることが２次廃棄物発生を抑制する点で好
ましい。
【００３６】
　抽出工程において、抽出剤を有機溶媒に溶解させた抽出溶媒を用いて、放射性廃液から
Ｚｒを溶媒抽出することができる。前記有機溶媒は、本発明の効果を損なわない範囲で公
知のものを用いることができるが、ヘキサン、オクタン、ドデカン等の炭化水素系有機溶
媒であることが好ましい。炭化水素系有機溶媒の中でも、オクタノールを用いることが環
境負荷低減の点で好ましい。
【００３７】
　溶媒抽出法における抽出溶媒（有機相）とＺｒを含む放射性廃液（水相）との容積比は
、通常１：１、好ましくは０．１：１～１０：１である。抽出溶媒（有機相）とＺｒを含
む放射性廃液（水相）との容積比を上記範囲内とすることで、容易なプロセス運転が可能
となる。
【００３８】
　また、抽出工程における抽出剤の使用量は、モル濃度で通常０．１～０．２Ｍ、好まし
くは０．１～１Ｍである。抽出溶媒中の抽出剤の使用量を上記範囲内とすることで、溶液
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の調製が容易となり、分離回収するＺｒの量が増すので好ましい。
　放射性廃液中のＺｒ濃度が高い場合には、抽出剤を１Ｍ以上の濃度で使用することで、
より多くのＺｒを回収することができる。
【００３９】
　固液抽出法は、ＸＡＤのような樹脂又はシリカゲルに抽出剤を含浸させ、それを使って
Ｚｒを回収する方法である。抽出剤をメタノールのような溶媒に溶解し、その溶解液に樹
脂等を浸して、固体吸着剤を作製する。通常、この方法で樹脂等に対して含浸する抽出剤
の量は、質量比で１：０．５である。
【００４０】
　抽出分離方法は、大容量を取り扱うことができ、室温で迅速に処理可能である。具体的
な方法の例として、溶媒抽出法ではＺｒを含む放射性廃液に上記ＴＯＤＧＡのドデカン溶
液を添加し、Ｚｒを有機相に抽出する。Ｚｒの有機相への抽出は、Ｚｒを含む溶液にＴＯ
ＤＧＡのドデカン溶液を添加した後、室温にて１０～３０分振とうした後、遠心分離によ
り有機相と水相とに分離させることで行うことができる。固液抽出法では、前記固体吸着
剤に湿式電解工程と吸着工程の後の放射性廃液を通液して、Ｚｒを抽出分離する。
【００４１】
　図７（ａ）は、Ｚｒを含む硝酸溶液と一定濃度の抽出溶媒を等量ずつ混合、振とうし、
実験後の水相、有機相の金属の分配係数を測定した結果である。
　図７（ａ）の横軸、縦軸はそれぞれ硝酸濃度と分配係数である。より具体的には、図７
（ａ）は有機相がＴＯＤＧＡのドデカン溶液と水相が０．１Ｍの硝酸の例、有機相がＴＯ
ＤＧＡのオクタノール溶液と水相が０．１Ｍの硝酸の例、有機相がＨＤＥＨＰのドデカン
溶液と水相が１ｍＭの硝酸の例、及び、有機相がＨＤＥＨＰのオクタノール溶液と水相が
０．１Ｍの硝酸の例である。
　また、図７（ｂ）はＺｒを含む一定濃度の硝酸溶液と抽出溶媒を等量ずつ混合、振とう
し、実験後の水相、有機相の金属の分配係数を測定した結果である。図７（ｂ）の横軸、
縦軸はそれぞれ抽出剤濃度と分配係数である。より具体的には、図７（ｂ）は水相が一定
濃度の３Ｍの硝酸溶液であり、有機相がＴＯＤＧＡのドデカン溶液、ＴＯＤＧＡのオクタ
ノール溶液、ＨＤＥＨＰのドデカン溶液、及び、ＨＤＥＨＰのオクタノール溶液の例であ
る。
【００４２】
　一般に、抽出分離するために、分配係数は１０以上であることが望ましいとされる。分
配係数１０であれば、多段抽出において３段の抽出で９９．９％の回収が可能である。
【００４３】
　図７に示すように０．１Ｍの抽出剤濃度でも２Ｍ以上の硝酸濃度の溶液からＺｒを分配
係数１０以上で抽出することが可能である。
【００４４】
　本実施形態では、抽出工程の後に、低濃度の溶液を用いて抽出溶媒からＺｒを水溶液に
回収する（逆抽出する）逆抽出工程をさらに含んでいてもよい。
　逆抽出工程に用いられる低濃度の溶液（逆抽出剤）としては、硝酸溶液などの酸溶液、
ＴＥＤＧＡ、シュウ酸が挙げられる。この中でも、シュウ酸を用いることが経済性の観点
から好ましい。
　逆抽出工程に用いられる逆抽出剤の濃度は、０．５Ｍ以上が好ましい。逆抽出剤の濃度
を上記範囲内とすることで、定量的なＺｒ回収ができる。
【００４５】
　逆抽出したＺｒの水溶液に硫酸イオンを添加Ｚｒ／ＳＯ４＝５／２となるように硫酸イ
オンを添加し、ｐＨを１～１．５に調整することで、Ｚｒ５Ｏ８（ＳＯ４）２・１４Ｈ２

Ｏを沈殿させる。次に、アンモニウム水などのアルカリ水溶液を添加することでジルコニ
ウムをＺｒＯ２・ｎＨ２Ｏとして沈殿させる。
【００４６】
　本実施形態では、逆抽出工程後、さらに加熱工程を含んでいてもよい。
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　沈殿したＺｒＯ２・ｎＨ２Ｏは、加熱工程で焼成することでＺｒＯ２として回収するこ
とが可能である。得られたＺｒＯ２などの酸化物は金属Ｍｇなどを用いて金属に置換する
ことも可能である。
【００４７】
（第２の実施の形態）
　第１の実施の形態の湿式電解工程において、長寿命核種（Ｐｄ、Ｓｅ）をそれぞれ分離
するのではなく、長寿命核種に対応する標準電極電位に基づいて印加する電圧を調整して
電解反応を行い、長寿命核種の複数を同時に還元させて長寿命核種を析出させて回収する
プロセスにしてもよい。長寿命核種の複数を一括で回収するプロセスにすることにより、
大きな電流を印加でき、短時間で回収することが可能である。この際に、イオン化傾向が
小さい貴な金属も一括で回収してもよい。
　一括回収するプロセスでは、短時間で湿式電解工程が完了するため、析出した長寿命核
種の再溶解が抑制できるため効率的な電解回収が可能となる。
【００４８】
　第２の実施の形態の湿式電解工程においては、さらに、析出した複数の長寿命核種を分
離精製する精製工程を含んでいてもよい。当該精製工程においては、精製方法は特に限定
されないが、加熱焼成で揮発性核種と非揮発性核種とを分離する、または溶媒抽出で分離
することで、前記長寿命核種を分離精製することができる。
【００４９】
　具体的には、加熱焼成させることで回収したＳｅはＳｅＯ２となり、Ｐｄから分離する
ことが可能となる。６００℃程度の高温にすることでＳｅＯ２を揮発させて分離すること
が可能である。
　また、揮発しない条件においてもＳｅＯ２を水溶液に溶解することでＰｄと分離するこ
とも可能である。これにより、ＰｄとＳｅをそれぞれ混合されることなく高い純度で回収
することが可能となる。
【００５０】
（第３の実施の形態）
　前記放射性廃液はさらにランタノイド（Ｌｎ）を含んでいてもよく、抽出工程において
はジルコニウムとランタノイドを抽出し、逆抽出工程後のジルコニウムとランタノイドを
含む逆抽出液からランタノイドを沈殿分離させてもよい。
　第１もしくは第２の実施の形態の抽出工程で抽出後の有機相にランタノイドが含まれて
いる場合、逆抽出工程でＴＥＤＧＡを用いてＬｎとＺｒを逆抽出し、逆抽出液にシュウ酸
を添加することでＬｎを沈殿分離することができる。沈殿分離したＬｎは加熱工程で酸化
することによりＬｎ２Ｏ３を回収できる。Ｌｎを分離した後の逆抽出液にアンモニウム塩
などを添加することでＺｒを沈殿させ、加熱工程でＺｒＯ２を回収できる。これによりＬ
ｎとＺｒとを分離することが可能となり、高い純度で長寿命核種を回収することが可能と
なる。
【００５１】
　以上述べた各実施形態の放射性廃液に含まれる長寿命核種の分離回収方法によれば、Ｐ
ｄ及びＳｅを電解反応により析出回収する湿式電解工程、Ｃｓを吸着材に吸着させて分離
回収する吸着工程、及びＺｒを抽出剤により抽出する抽出工程を組み合わせることにより
、超長半減期を有する４つの元素を簡便なプロセスにより選択的に分離回収することがで
きる。
【００５２】
　本発明のいくつかの実施形態を説明したが、これらの実施形態は、例として提示したも
のであり、発明の範囲を限定することは意図していない。これら新規な実施形態は、その
他の様々な形態で実施されることが可能であり、発明の要旨を逸脱しない範囲で、種々の
省略、置き換え、変更を行うことができる。これら実施形態やその変形は、発明の範囲や
要旨に含まれるとともに、特許請求の範囲に記載された発明とその均等の範囲に含まれる
。



(10) JP 2018-66709 A 2018.4.26

【図１】 【図２】

【図３】 【図４】



(11) JP 2018-66709 A 2018.4.26

【図５】 【図６】

【図７】



(12) JP 2018-66709 A 2018.4.26

10

20

30

フロントページの続き

(51)Int.Cl.                             ＦＩ                                    テーマコード（参考）
   　　　　                                Ｇ２１Ｆ    9/12     ５０１Ｊ        　　　　　
   　　　　                                Ｇ２１Ｆ    9/06     ５６１　        　　　　　
   　　　　                                Ｇ２１Ｃ   19/46     　　　Ｈ        　　　　　

(72)発明者  高橋　優也
            東京都港区芝浦一丁目１番１号　株式会社東芝内
(72)発明者  山下　雄生
            東京都港区芝浦一丁目１番１号　株式会社東芝内
(72)発明者  金村　祥平
            東京都港区芝浦一丁目１番１号　株式会社東芝内
(72)発明者  村田　栄一
            東京都港区芝浦一丁目１番１号　株式会社東芝内
(72)発明者  金子　昌章
            東京都港区芝浦一丁目１番１号　株式会社東芝内
(72)発明者  大森　孝
            東京都港区芝浦一丁目１番１号　株式会社東芝内
(72)発明者  浅野　和仁
            東京都港区芝浦一丁目１番１号　株式会社東芝内
(72)発明者  佐々木　祐二
            茨城県那珂郡東海村大字白方２番地４　国立研究開発法人日本原子力研究開発機構　原子力科学研
            究所内
(72)発明者  鈴木　伸一
            茨城県那珂郡東海村大字白方２番地４　国立研究開発法人日本原子力研究開発機構　原子力科学研
            究所内
(72)発明者  伊藤　圭祐
            茨城県那珂郡東海村大字白方２番地４　国立研究開発法人日本原子力研究開発機構　原子力科学研
            究所内


	biblio-graphic-data
	abstract
	claims
	description
	drawings
	overflow

