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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　放射性廃棄物から、核分裂生成物のうち放射性核種を含み原子番号が共通するセレン（
Ｓｅ）の同位体元素の群を、同位体分離を伴わずに抽出する工程と、
　加速器により生成した中性子（ｎ）を前記同位体元素の群に照射して、前記放射性核種
のうち少なくとも長寿命放射性核種であるＳｅ－７９を、安定核種であるＳｅ－７８に核
変換させる工程と、を含む放射性廃棄物の処理方法であって、
　前記中性子（ｎ）の照射エネルギーの値は、Ｓｅ－７９の（ｎ，２ｎ）反応断面積が、
Ｓｅ－８０の（ｎ，２ｎ）反応断面積よりも１０倍以上大きくなる範囲内に、設定され、
　前記同位体元素の中性子分離エネルギーの偶奇性に基づいて少なくとも安定核種である
Ｓｅ－８０から前記Ｓｅ－７９への核変換が抑制されることを特徴とする放射性廃棄物の
処理方法。
【請求項２】
　放射性廃棄物から、核分裂生成物のうち放射性核種を含み原子番号が共通するパラジウ
ム（Ｐｄ）の同位体元素の群を、同位体分離を伴わずに抽出する工程と、
　加速器により生成した中性子（ｎ）を前記同位体元素の群に照射して、前記放射性核種
のうち少なくとも長寿命放射性核種であるＰｄ－１０７を、安定核種であるＰｄ－１０６
に核変換させる工程と、を含む放射性廃棄物の処理方法であって、
　前記中性子（ｎ）の照射エネルギーの値は、Ｐｄ－１０７の（ｎ，２ｎ）反応断面積が
、Ｐｄ－１０８の（ｎ，２ｎ）反応断面積よりも１０倍以上大きくなる範囲内に、設定さ
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れ、
　前記同位体元素の中性子分離エネルギーの偶奇性に基づいて少なくとも安定核種である
Ｐｄ－１０８から前記Ｐｄ－１０７への核変換が抑制されることを特徴とする放射性廃棄
物の処理方法。
【請求項３】
　放射性廃棄物から、核分裂生成物のうち放射性核種を含み原子番号が共通するジルコニ
ウム（Ｚｒ）の同位体元素の群を、同位体分離を伴わずに抽出する工程と、
　加速器により生成した中性子（ｎ）を前記同位体元素の群に照射して、前記放射性核種
のうち少なくとも長寿命放射性核種であるＺｒ－９３を、安定核種であるＺｒ－９２に核
変換させる工程と、を含む放射性廃棄物の処理方法であって、
　前記中性子（ｎ）の照射エネルギーの値は、Ｚｒ－９３の（ｎ，２ｎ）反応断面積が、
Ｚｒ－９４の（ｎ，２ｎ）反応断面積よりも１０倍以上大きくなる範囲内に、設定され、
　前記同位体元素の中性子分離エネルギーの偶奇性に基づいて少なくとも安定核種である
Ｚｒ－９４から前記Ｚｒ－９３への核変換が抑制されることを特徴とする放射性廃棄物の
処理方法。
【請求項４】
　放射性廃棄物から、核分裂生成物のうち放射性核種を含み原子番号が共通するクリプト
ン（Ｋｒ）の同位体元素の群を、同位体分離を伴わずに抽出する工程と、
　加速器により生成した中性子（ｎ）を前記同位体元素の群に照射して、前記放射性核種
のうち少なくとも中寿命放射性核種であるＫｒ－８５を、安定核種であるＫｒ－８４に核
変換させる工程と、を含む放射性廃棄物の処理方法であって、
　前記中性子（ｎ）の照射エネルギーの値は、Ｋｒ－８５の（ｎ，２ｎ）反応断面積が、
Ｋｒ－８６の（ｎ，２ｎ）反応断面積よりも１０倍以上大きくなる範囲内に、設定され、
　前記同位体元素の中性子分離エネルギーの偶奇性に基づいて少なくとも安定核種である
Ｋｒ－８６から前記Ｋｒ－８５への核変換が抑制されることを特徴とする放射性廃棄物の
処理方法。
【請求項５】
　放射性廃棄物から、核分裂生成物のうち放射性核種を含み原子番号が共通するサマリウ
ム（Ｓｍ）の同位体元素の群を、同位体分離を伴わずに抽出する工程と、
　加速器により生成した中性子（ｎ）を前記同位体元素の群に照射して、前記放射性核種
のうち少なくとも中寿命放射性核種であるＳｍ－１５１を、安定核種であるＳｍ－１５０
に核変換させる工程と、を含む放射性廃棄物の処理方法であって、
　前記中性子（ｎ）の照射エネルギーの値は、Ｓｍ－１５１の（ｎ，２ｎ）反応断面積が
、Ｓｍ－１５２の（ｎ，２ｎ）反応断面積よりも１０倍以上大きくなる範囲内に、設定さ
れ、
　前記同位体元素の中性子分離エネルギーの偶奇性に基づいて少なくとも安定核種である
Ｓｍ－１５２から前記Ｓｍ－１５１への核変換が抑制されることを特徴とする放射性廃棄
物の処理方法。
【請求項６】
　放射性廃棄物から、核分裂生成物のうち放射性核種を含み原子番号が共通するセシウム
（Ｃｓ）の同位体元素の群を、同位体分離を伴わずに抽出する工程と、
　加速器により生成した中性子（ｎ）を前記同位体元素の群に照射して、前記放射性核種
のうち少なくとも中寿命放射性核種であるＣｓ－１３７を、短寿命核種であるＣｓ－１３
６に核変換させる工程と、を含む放射性廃棄物の処理方法であって、
　前記中性子（ｎ）の照射エネルギーの値は、Ｃｓ－１３７の（ｎ，２ｎ）反応断面積が
、Ｃｓ－１３７の（ｎ，３ｎ）反応断面積よりも１００倍以上大きくなる範囲内に、設定
されることを特徴とする放射性廃棄物の処理方法。
【請求項７】
　請求項６に記載の放射性廃棄物の処理方法において、
　前記中性子を照射させた後の前記同位体元素の群は、所定期間放置させた後に、再び前
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記中性子（ｎ）が、照射されることを特徴とする放射性廃棄物の処理方法。
【請求項８】
　請求項１から請求項７のいずれか１項に記載の放射性廃棄物の処理方法において、
　前記抽出する工程の後、前記核変換させる工程の前に、
　濃縮効果の偶奇性に基づいて、前記同位体元素の群を、中性子数が奇数の同位体群及び
中性子数が偶数の同位体群のいずれか一方に濃縮する工程を含むことを特徴とする放射性
廃棄物の処理方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、核分裂生成物を含む高レベル放射性廃棄物の処理技術に関する。
【背景技術】
【０００２】
　原子力発電所を保有する電力事業者は、大量の使用済核燃料を保管しており、これらの
安全・有効な処理方法を確立することが喫緊の課題となっている。
　そこで、使用済核燃料から、核分裂性のＵ－２３５やＰｕを抽出し、非核分裂性のＵ－
２３８に３－５％程度混ぜて、新しい燃料を再生する核燃料サイクルが検討されている。
【０００３】
　１００万キロワット級の原子力発電所からは、毎年約２０トンの使用済核燃料が発生す
る。３％濃縮ウラン燃料（Ｕ－２３５：３％，Ｕ－２３８：９７％）の使用済核燃料には
、Ｕ－２３５が１％、Ｕ－２３８が９５％、Ｐｕが１％、その他生成物が３％含まれてい
る。そしてこの生成物は、マイナーアクチノイド（ＭＡ）、白金族、短寿命核分裂生成物
（ＳＬＦＰ）、長寿命核分裂生成物（ＬＬＦＰ）に分類される。
【０００４】
　なお、これら生成物は、中性子を吸収する性質が高く、その増加に伴い核分裂の連鎖反
応の進行を妨げる要因である。
　このために、これら生成物は、使用済核燃料の再処理に伴って不可避的に発生する高レ
ベル廃液（ＨＡＬＷ；Highly Active Liquid Waste）及びこの高レベル廃液を処分できる
形態にしたガラス固化体に、多く含まれている。
　この高レベル廃液（ＨＡＬＷ）をそのままガラス固化体にして処分するとなると、発熱
する高レベル放射性廃棄物を、大量に数万年管理する必要にせまられ、負担増となる。実
際に、このガラス固化体は、既に保有されており、長期間の管理が求められている。
【０００５】
　そこで、高レベル廃液（ＨＡＬＷ）の処分、及び既に保有されているガラス固化体の管
理に伴う負担軽減を目的として、含まれる核種を半減期や化学的性質に応じたグループに
分離し、グループ毎にそれぞれの性質に応じた処分法を選択することが検討されている。
これにより、高レベル放射性廃棄物の保管期間を短縮し、さらに保管スペースを節約する
ことができる。
【０００６】
　そして、高レベル廃液（ＨＡＬＷ）及びガラス固化体から分離されたグループのうち長
寿命核分裂生成物（ＬＬＦＰ）を含むグループに対しては、核変換技術を適用し、短寿命
放射性核種又は安定核種に核変換する技術が検討されている。
　具体的には、長寿命核分裂生成物（ＬＬＦＰ）に、ガンマ線を照射して中性子を放出さ
せる光核反応（γ，ｎ）や中性子を照射してガンマ線を放出させる中性子捕獲反応（ｎ，
γ）を適用し、より半減期の短い同位体に核変換する技術が開示されている（例えば、特
許文献１，２）。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００７】
【特許文献１】特開平５－１１９１７８号公報
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【特許文献２】特表２００２－５１９６７８号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００８】
　しかし、上述の光核反応（γ，ｎ）や中性子捕獲反応（ｎ，γ）では、反応断面積の核
種依存性が大きいために、効率的な核変換を達成できる長寿命放射性核種が限定的である
。
　そこで、エネルギーの高いビームを直接的に、又はそのビームから生成した二次ビーム
を間接的に、長寿命放射性核種に照射して、核変換させることが考えられる。
【０００９】
　ところで、上述のグループ分離は、元素分離を基本とするものであり、同位体分離を伴
うものではない。
　したがって長寿命核分裂生成物（ＬＬＦＰ）を分離してグループ化しても、長寿命放射
性核種だけでなく短寿命放射性核種及び安定核種の同位体が混在している場合がある。
【００１０】
　このために、長寿命核分裂生成物（ＬＬＦＰ）を含むグループに対し、高エネルギービ
ームを無考慮に照射して核変換処理を実施すると、長寿命放射性核種が短寿命放射性核種
又は安定核種に変換されるばかりでなく、逆に短寿命放射性核種又は安定核種が長寿命放
射性核種に核変換してしまうことが懸念される。
　そこで、同位体分離により長寿命放射性核種のみを抽出して核変換処理することも考え
られるが、現状における同位体分離処理の生産性の低さから現実的ではない。
　また、そのような同位体分離処理は、実用レベルで適用可能な元素が限られているため
、長寿命核分裂生成物（ＬＬＦＰ）の無害化もしくは有用元素として再利用する用途への
適用に、限界があった。
【００１１】
　本発明はこのような事情を考慮してなされたもので、同位体分離が不要であり、核分裂
生成物の中から放射性核種のみを選択的に安定核種に核変換させる核分裂生成物の処理方
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】
　放射性廃棄物の処理方法において、放射性廃棄物から、核分裂生成物のうち放射性核種
を含み原子番号が共通する同位体元素の群を、同位体分離を伴わずに抽出する工程と、加
速器により生成した高エネルギー粒子を前記同位体元素の群に照射して、前記放射性核種
のうち長寿命放射性核種を、半減期の短い短寿命放射性核種又は資源として再利用可能な
安定核種に核変換させる工程と、を含む放射性廃棄物の処理方法であって、前記高エネル
ギー粒子は中性子（ｎ）であって、前記同位体元素の中性子分離エネルギーの偶奇性に基
づいて前記長寿命放射性核種が選択的に前記核変換されるように前記中性子の照射エネル
ギーが設定されることを特徴とする。
【発明の効果】
【００１３】
　本発明により、同位体分離が不要であり、核分裂生成物の中から放射性核種のみを選択
的に安定核種に核変換させる核分裂生成物の処理方法が提供される。
　さらに、長寿命放射性核種等から核変換された安定核種を資源として再利用することが
できる放射性廃棄物の処理方法が提供される。
【図面の簡単な説明】
【００１４】
【図１】本発明に係る放射性廃棄物の処理方法の実施形態を説明する工程表。
【図２】（Ａ）中性子の照射エネルギーに対するセレン同位体（Ｓｅ）の中性子放出反応
断面積を示すグラフ、（Ｂ）（ｎ，２ｎ）反応によるセレン同位体（Ｓｅ）の遷移を説明
する核図表。
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【図３】（Ａ）中性子の照射エネルギーに対するパラジウム同位体（Ｐｄ）の中性子放出
反応断面積を示すグラフ、（Ｂ）（ｎ，２ｎ）反応によるパラジウム同位体（Ｐｄ）の遷
移を説明する核図表。
【図４】（Ａ）中性子の照射エネルギーに対するジルコニウム同位体（Ｚｒ）の中性子放
出反応断面積を示すグラフ、（Ｂ）（ｎ，２ｎ）反応によるジルコニウム同位体（Ｚｒ）
の遷移を説明する核図表。
【図５】（Ａ）中性子の照射エネルギーに対するクリプトン同位体（Ｋｒ）の中性子放出
反応断面積を示すグラフ、（Ｂ）（ｎ，２ｎ）反応によるクリプトン同位体（Ｋｒ）の遷
移を説明する核図表。
【図６】（Ａ）中性子の照射エネルギーに対するサマリウム同位体（Ｓｍ）の中性子放出
反応断面積を示すグラフ、（Ｂ）（ｎ，２ｎ）反応によるサマリウム同位体（Ｓｍ）の遷
移を説明する核図表。
【図７】（Ａ）中性子の照射エネルギーに対するセシウム同位体（Ｃｓ）の中性子放出反
応断面積を示すグラフ、（Ｂ）（ｎ，２ｎ）反応によるセシウム同位体（Ｃｓ）の遷移を
説明する核図表。
【図８】セシウム同位体（Ｃｓ）の処理工程を説明するフローチャート。
【図９】（Ａ）中性子の照射エネルギーに対するストロンチウム同位体（Ｓｒ）の中性子
放出反応断面積を示すグラフ、（Ｂ）（ｎ，２ｎ）反応によるストロンチウム同位体（Ｓ
ｒ）の遷移を説明する核図表。
【図１０】（Ａ）中性子の照射エネルギーに対するスズ同位体（Ｓｎ）の中性子放出反応
断面積を示すグラフ、（Ｂ）（ｎ，２ｎ）反応によるスズ同位体（Ｓｎ）の遷移を説明す
る核図表。
【図１１】ミューオン原子核捕獲反応の説明図。
【図１２】ミューオン原子核捕獲反応によるセレン同位体（Ｓｅ）の遷移を説明する核図
表。
【図１３】ミューオン原子核捕獲反応によるパラジウム同位体（Ｐｄ）の遷移を説明する
核図表。
【図１４】ミューオン原子核捕獲反応によるストロンチウム同位体（Ｓｒ）の遷移を説明
する核図表。
【図１５】ミューオン原子核捕獲反応によるジルコニウム同位体（Ｚｒ）の遷移を説明す
る核図表。
【図１６】ミューオン原子核捕獲反応によるセシウム同位体（Ｃｓ）の遷移を説明する核
図表。
【図１７】ミューオン原子核捕獲反応によるスズ同位体（Ｓｎ）の遷移を説明する核図表
。
【図１８】ミューオン原子核捕獲反応によるサマリウム同位体（Ｓｍ）の遷移を説明する
核図表。
【発明を実施するための形態】
【００１５】
　以下、本発明の実施形態を添付図面に基づいて説明する。
　図１に示すように、実施形態に係る放射性廃棄物の処理方法は、放射性廃棄物から核分
裂生成物のうち放射性核種を含み原子番号が共通する同位体元素の群を分離抽出する工程
（Ｓ１１）と、加速器により生成した高エネルギー粒子を前記同位体元素の群に照射して
前記放射性核種のうち長寿命放射性核種又は中寿命放射性核種を半減期の短い短寿命放射
性核種又は安定核種に核変換させる工程（Ｓ１３）と、を含んでいる。
　さらに、分離抽出の工程（Ｓ１１）の後、核変換の工程（Ｓ１３）前に、濃縮効果の偶
奇性に基づいて、前記同位体元素の群を、中性子数が奇数の同位体群及び中性子数が偶数
の同位体群のいずれか一方に濃縮する工程（Ｓ１２）を含んでいる。
【００１６】
　本実施形態で適用対象となる放射性廃棄物は、核分裂生成物（ＦＰ：Fission Products
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）を含むものを想定している。この核分裂生成物（ＦＰ）とは、ウランＵ－２３５やプル
トニウムＰｕ－２３９等の核分裂性核種が核分裂して、二つ以上に分離した核種を指す。
　ウランＵ－２３５の核分裂生成物（ＦＰ）の元素の種類は、ニッケル（原子番号２８）
からジスプロシウム（原子番号６６）までの約４０種類である。
　そして、ウランＵ－２３５の核分裂生成物（ＦＰ）の質量数に対する収率分布は、７２
から１６０の範囲にわたり、質量数９０及び１４０付近に極大値をもつダブルピーク形状
をなしている。
【００１７】
　このように核分裂生成物（ＦＰ）は、同位体を区別すると数百種類にわたり、さらにこ
れらは安定核種と放射性核種とに分類され、このうち放射性核種は原子核崩壊により、よ
り安定な核種に変化する。
　原子核崩壊の半減期の短い放射性核種（短寿命放射性核種）は、短時間に多量の放射線
を放つが、時間経過とともに放射能が急速に減衰するため、所定期間の保管により無害化
することができる。
【００１８】
　一方で、半減期の長い放射性核種（長寿命放射性核種）は、放射線量が少ないが減衰速
度が遅いために、大量に所持している場合は半永久的な管理が必要になる。
　このために、長寿命放射性核種を、短寿命放射性核種又は安定核種に核変換することが
できれば、放射性廃棄物の管理負担を軽減することができる。
【００１９】
　核分裂生成物（ＦＰ）に含まれる主要な長寿命放射性核種（カッコ内は半減期）として
は、セレンＳｅ－７９（２．９５×１０5年）、パラジウムＰｄ－１０７（６．５×１０6

年）、ジルコニウムＺｒ－９３（１．５×１０6年）、セシウムＣｓ－１３５（２．３×
１０6年）、ヨウ素Ｉ－１２９（１．５７×１０7年）、テクネチウムＴｃ－９９（２．１
×１０5年）、スズＳｎ－１２６（２．３×１０5年）が挙げられる。
　このうち、ヨウ素Ｉ－１２９（１．５７×１０7年）及びテクネチウムＴｃ－９９（２
．１×１０5年）については、中性子捕獲反応（ｎ，γ）で効率的に短寿命化させる報告
例がある。このため、本実施形態においてヨウ素Ｉ－１２９及びテクネチウムＴｃ－９９
を検討から外しているが、本発明を適用することもできる。
【００２０】
　なお、本実施形態において、半減期が１０10年以上の放射性核種は、準安定核種とみな
し、処理対象から外している。
　また、上述した長寿命放射性核種以外であっても、半減期が１０年を超える主要な核分
裂生成物（ＦＰ）であるストロンチウムＳｒ－９０（２８．８年）、クリプトンＫｒ－８
５（１０．８年）、サマリウムＳｍ－１５１（９０年）等の中寿命放射性核種についても
、さらなる短寿命化をめざし処理対象に含めて検討を行った。
【００２１】
　図１の分離抽出工程（Ｓ１１）では、複数の核種が混在している放射性廃棄物から、着
目した長寿命放射性核種を含む同位体元素の群を分離抽出する工程である。つまり、注目
する長寿命放射性核種と同じ原子番号（陽子数）Ｚを有し、質量数（陽子数＋中性子数）
Ａの異なる元素の群が抽出される。
【００２２】
　このような同位体元素群の分離抽出方法は、一般的な元素分離方法を適用することがで
き、例えば、電解法、溶媒抽出法、イオン交換法、沈殿法、および乾式法もしくは、これ
らの組合せが挙げられる。また、ガラス固化体が対象の場合、分離抽出の前工程でガラス
固化体の溶解もしくは分解が必要であるが、一般的な溶解／分解法が適用でき、例えば、
アルカリ融解法、溶融塩法（電解還元、化学還元）、高温融解法、ハロゲン化法、酸溶解
法、アルカリ溶解法が挙げられる。ガラス固化体が溶解もしくは分解した後は、前記の一
般的な元素分離方法を適用することができる。
【００２３】
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　図１の偶奇濃縮工程（Ｓ１２）は、分離抽出工程（Ｓ１１）を経た後の同位体元素群に
対し、濃縮効果の偶奇性に基づいて、中性子数が奇数の同位体群及び中性子数が偶数の同
位体群のいずれか一方に濃縮する処理を実施する工程である。
　この偶奇濃縮工程（Ｓ１２）を経ることにより、後段の核変換処理工程（Ｓ１３）が効
率化する。このため、この偶奇濃縮工程（Ｓ１２）は、必須の工程ではなく、トータルコ
ストを勘案し、実施しない場合もある。
【００２４】
　一般に、同位体分離は、同位体の蒸気圧等、微少な物性差、質量差を利用して行われる
。ところで、原子スペクトル線の振動数が同位体によってわずかにずれ、奇数核と偶数核
においてそれぞれ光の偏光に対する光学遷移の選択則が異なるという、アイソトープシフ
ト現象が知られている。
　この現象を利用して、（Ｓ１１）で分離抽出した同位体元素群を、（Ｓ１２）で中性子
数が奇数の同位体群及び中性子数が偶数の同位体群のいずれか一方に濃縮させることがで
きる。
【００２５】
　このような、偶奇濃縮工程（Ｓ１２）として、左右円偏光レーザーによる電子励起過程
における遷移選択則が、陽子数が偶数の場合、核スピン０である偶々核と偶奇核で異なる
という性質の利用が考えられる。
　具体的には、偏光を制御したレーザーを照射して、奇数核種のみをイオン化させること
ができる。なお、偶奇濃縮工程（Ｓ１２）に適用される方法に特に限定はない。
【００２６】
　図１の核変換処理工程（Ｓ１３）について、以下、照射する高エネルギー粒子の種類、
及び分離抽出された同位体元素群の種類毎に分けて説明する。
【００２７】
（二次中性子放出反応；（ｎ，ｘｎ）反応（ｘ≧２））
　最初に、同位体元素群に照射する高エネルギー粒子が、中性子（ｎ）である場合につい
て説明する。中性子は、原子核の電荷によるクーロン力を受けないので、原子核に入射し
て原子核反応を起こさせやすい。
　一般に、小さいエネルギーの中性子が原子核に入射する場合、入射前後の運動エネルギ
ーの和が保存される弾性散乱（(ｎ,ｎ)反応）が支配的である、しかし、中性子のエネル
ギーが大きくなり数１００ｋｅＶを超えると、入射前後の運動エネルギーの和が保存され
ない非弾性散乱が生じ始める。
【００２８】
　そして、中性子のエネルギーが、ＭｅＶ以上となると(ｎ,ｐ)反応や(ｎ,α)反応といっ
た荷電粒子が放出される反応が起こり、７～８ＭｅＶから(ｎ,２ｎ)反応が起こり２次中
性子を放出するようになる。そして、さらに中性子のエネルギーが大きくなると(ｎ,３ｎ
)反応が起きる。
　ここで、(ｎ,２ｎ)反応とは、原子核に一個の中性子が入射すると、この原子核から中
性子が二個放出される反応であり、(ｎ,３ｎ)反応とは、原子核に一個の中性子が入射す
ると、この原子核から中性子が三個放出される反応である。
【００２９】
　ところで、原子核に入射した一次中性子が二次中性子を分離放出させるエネルギーの大
きさは、中性子数の偶奇性に依存した傾向を示す。一般に陽子が偶数個の原子核では、奇
数個の中性子を有する原子核から一つの中性子を取る方が、偶数個の場合よりも、小さな
エネルギーですむ。
　以下、中性子の照射エネルギーを適切に設定することにより、同位体元素の中性子分離
エネルギーの偶奇性に基づき、長寿命放射性核種又は中寿命放射性核種を選択的に短寿命
放射性核種又は安定核種に核変換できることを、処理対象となる同位体元素群の種類毎に
説明する。
【００３０】
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　図２（Ａ）は、中性子の照射エネルギーに対するセレン同位体（Ｓｅ）の中性子放出反
応断面積を示すグラフを示している。図２（Ｂ）は、臭素Ｂｒ、セレンＳｅ、ヒ素Ａｓの
主要な同位体元素群を示す核図表である。
　Ｓｅ同位体元素群は、一定期間の放置及び分離抽出工程（図１；Ｓ１１）の過程におい
て、安定核種であるＳｅ－７４，７６，７７，７８，８０，８２及び長寿命放射性核種で
あるＳｅ－７９（半減期２．９５×１０5年）のみが残存し、その他の同位体は核崩壊に
よりほぼ消滅している。
　このＳｅ同位体元素群のうち消滅対象は、長寿命放射性核種のＳｅ－７９である。
【００３１】
　図２（Ａ）に示すように、中性子の照射エネルギーを大きくしていくと、７ＭｅＶを超
えたところから中性子を奇数持つＳｅ－７７及びＳｅ－７９の(ｎ,２ｎ)反応断面積が増
大し始め、各々は中性子を一つ減らしてＳｅ－７６及びＳｅ－７８にそれぞれ核変換され
る。
　さらに中性子の照射エネルギーを大きくしていくと、１０ＭｅＶを超えたところから中
性子を偶数持つＳｅ－７６、Ｓｅ－７８及びＳｅ－８０の(ｎ,２ｎ)反応断面積が増大し
始め、各々はＳｅ－７５、Ｓｅ－７７及びＳｅ－７９に核変換されてしまう。そして、こ
のＳｅ同位体の(ｎ,２ｎ)反応断面積は、１４ＭｅＶを超えたあたりで一定値となる。
　さらに中性子の照射エネルギーを大きくしていくと、１８ＭｅＶを超えたところから(
ｎ，３ｎ）反応断面積が増大し始める。
【００３２】
　図２（Ｂ）に示されるＳｅ同位体元素群の核変換のなかで不都合な副次的な（ｎ，２ｎ
）反応は、安定核種のＳｅ－８０が長寿命放射性核種のＳｅ－７９に核変換されることで
ある。なお、安定核種のＳｅ－８２が短寿命放射性核種のＳｅ－８１に核変換されること
は、このＳｅ－８１が短期間でＢｒ８１（安定核種）に核崩壊するために許容される。
　そこで、Ｓｅ同位体元素群のうち長寿命放射性核種であるＳｅ－７９のみを、選択的に
消滅させるために、中性子の照射エネルギーの値は、Ｓｅ－７９の（ｎ，２ｎ）反応断面
積がＳｅ－８０の（ｎ，２ｎ）反応断面積よりも１０倍以上大きくなる範囲内、具体的に
は７．５ＭｅＶ～１０．３ＭｅＶの範囲内に設定されることが望まれる。
　なお、この範囲に中性子の照射エネルギーが設定された場合、安定核種であるＳｅ－７
７も（ｎ，２ｎ）反応するが、安定核種のＳｅ－７６に核変換されるので問題ない。
【００３３】
　図３（Ａ）は、中性子の照射エネルギーに対するパラジウム同位体（Ｐｄ）の中性子放
出反応断面積を示すグラフを示している。図３（Ｂ）は、銀Ａｇ、パラジウムＰｄ、ロジ
ウムＲｈの主要な同位体元素群を示す核図表である。
　Ｐｄ同位体元素群は、一定期間の放置及び分離抽出工程（図１；Ｓ１１）の過程におい
て、安定核種であるＰｄ－１０２，１０４，１０５，１０６，１０８，１１０及び長寿命
放射性核種であるＰｄ－１０７（半減期６．５×１０6年）のみが残存し、その他の同位
体は核崩壊によりほぼ消滅している。
　このＰｄ同位体元素群のうち消滅対象は、長寿命放射性核種のＰｄ－１０７である。
【００３４】
　図３（Ａ）に示すように、中性子の照射エネルギーを大きくしていくと、７ＭｅＶの近
傍から中性子を奇数持つＰｄ－１０５及びＰｄ－１０７の(ｎ,２ｎ)反応断面積が増大し
始め、各々は中性子を一つ減らしてＰｄ－１０４及びＰｄ－１０６にそれぞれ核変換され
る。
　さらに中性子の照射エネルギーを大きくしていくと、９ＭｅＶを超えたところから中性
子を偶数持つＰｄ－１０２，１０４，１０６，１０８，１１０の(ｎ,２ｎ)反応断面積が
増大し始め、各々はＰｄ－１０１，１０３，１０５，１０７，１０９に核変換されてしま
う。そして、Ｐｄ同位体の(ｎ,２ｎ)反応断面積は、１１ＭｅＶを超えたあたりで一定値
となる。
　さらに中性子の照射エネルギーを大きくしていくと、１６ＭｅＶを超えたところから(
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ｎ，３ｎ）反応断面積が増大し始める。
【００３５】
　図３（Ｂ）に示されるＰｄ同位体元素群の核変換のなかで不都合な副次的な（ｎ，２ｎ
）反応は、安定核種のＰｄ－１０８が長寿命放射性核種のＰｄ－１０７に核変換されるこ
とである。
　そこで、Ｐｄ同位体元素群のうち長寿命放射性核種であるＰｄ－１０７のみを、選択的
に消滅させるために、中性子の照射エネルギーの値は、Ｐｄ－１０７の（ｎ，２ｎ）反応
断面積が、Ｐｄ－１０８の（ｎ，２ｎ）反応断面積よりも１０倍以上大きくなる範囲内、
具体的には７ＭｅＶ～９．５ＭｅＶの範囲内に設定されることが望まれる。
【００３６】
　なお、この範囲に中性子の照射エネルギーが設定された場合、安定核種であるＰｄ－１
１０が（ｎ，２ｎ）反応により短寿命放射性核種であるＰｄ－１０９（半減期１３．７時
間）に核変換されてしまう。しかしこのことは、このＰｄ－１０９が、さらに安定核であ
るＡｇ１０９に核崩壊するために許容される。
　また、安定核種であるＰｄ－１０５も（ｎ，２ｎ）反応するが、安定核種のＰｄ－１０
４に核変換されるので問題ない。
【００３７】
　図４（Ａ）は、中性子の照射エネルギーに対するジルコニウム同位体（Ｚｒ）の中性子
放出反応断面積を示すグラフを示している。図４（Ｂ）は、モリブデンＭｏ、ニオブＮｂ
、ジルコニウムＺｒの主要な同位体元素群を示す核図表である。
　Ｚｒ同位体元素群は、一定期間の放置及び分離抽出工程（図１；Ｓ１１）の過程におい
て、安定核種であるＺｒ－９０，９１，９２，９４，９６及び長寿命放射性核種であるＺ
ｒ－９３（半減期１．５×１０6年）のみが残存し、その他の同位体は核崩壊によりほぼ
消滅している。
　このＺｒ同位体元素群のうち消滅対象は、長寿命放射性核種のＺｒ－９３である。
【００３８】
　図４（Ａ）に示すように、中性子の照射エネルギーを大きくしていくと、７ＭｅＶの近
傍から中性子を奇数持つＺｒ－９１，９３，９５の(ｎ,２ｎ)反応断面積が増大し始め、
各々は中性子を一つ減らしてＺｒ－９０，９２，９４にそれぞれ核変換される。
　さらに中性子の照射エネルギーを大きくしていくと、８ＭｅＶの近傍から中性子を偶数
持つＺｒ－９２，９４，９６の(ｎ,２ｎ)反応断面積が増大し始め、各々はＺｒ－９１，
９３，９５に核変換されてしまう。
　さらに中性子の照射エネルギーを大きくしていくと、１５ＭｅＶを超えたところから(
ｎ，３ｎ）反応断面積が増大し始める。
【００３９】
　図４（Ｂ）に示されるＺｒ同位体元素群の核変換のなかで不都合な副次的な（ｎ，２ｎ
）反応は、安定核種のＺｒ－９４が長寿命放射性核種のＺｒ－９３に核変換されることで
ある。
　そこで、Ｚｒ同位体元素群のうち長寿命放射性核種であるＺｒ－９３のみを、選択的に
消滅させるために、中性子の照射エネルギーの値は、Ｚｒ－９３の（ｎ，２ｎ）反応断面
積が、Ｚｒ－９４の（ｎ，２ｎ）反応断面積よりも１０倍以上大きくなる範囲内、具体的
には７．２ＭｅＶ～８．７ＭｅＶの範囲内に設定されることが望まれる。
【００４０】
　なお、この範囲に中性子の照射エネルギーが設定された場合、安定核種であるＺｒ－９
６が、（ｎ，２ｎ）反応により短寿命放射性核種であるＺｒ－９５（半減期６４．０日）
に核変換されてしまう。しかし、このことは、Ｚｒ－９５が、短寿命放射性核種であるＮ
ｂ－９５（半減期３５．０日）に核崩壊し、さらに安定核であるＭｏ９５に核崩壊するた
めに許容される。
　また、安定核種であるＺｒ－９１も（ｎ，２ｎ）反応するが、安定核種のＺｒ－９０に
核変換されるので問題ない。
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【００４１】
　図５（Ａ）は、中性子の照射エネルギーに対するクリプトン同位体（Ｋｒ）の中性子放
出反応断面積を示すグラフを示している。図５（Ｂ）は、ルビジウム（Ｒｂ）、クリプト
ンＫｒ、臭素Ｂｒの主要な同位体元素群を示す核図表である。
　Ｋｒ同位体元素群は、一定期間の放置及び分離抽出工程（図１；Ｓ１１）の過程におい
て、安定核種であるＫｒ－７８，８０，８２，８３，８４，８６、長寿命放射性核種であ
るＫｒ－８１（半減期２．３×１０5年）及び中寿命放射性核種であるＫｒ－８５（半減
期１０．８年）のみが残存し、その他の同位体は核崩壊によりほぼ消滅している。
　このＫｒ同位体元素群のうち消滅対象は、中寿命放射性核種のＫｒ－８５である。
　なお、放射性廃棄物に含まれるＫｒ同位体元素群のうちＫｒ－８１（半減期２．２９×
１０5年）は、存在量が微量であるために、検討から外す。
【００４２】
　図５（Ａ）に示すように、中性子の照射エネルギーを大きくしていくと、７．５ＭｅＶ
を超えたところから中性子を奇数持つＫｒ－８５及びＫｒ－８３の(ｎ,２ｎ)反応断面積
が増大し始め、各々は中性子を一つ減らしてＫｒ－８４及びＫｒ－８２にそれぞれ核変換
される。
　さらに中性子の照射エネルギーを大きくしていくと、９．８ＭｅＶを超えたところから
中性子を偶数持つＫｒ－８６、Ｋｒ－８４及びＫｒ－８２の(ｎ,２ｎ)反応断面積が増大
し始め、各々はＫｒ－８５、Ｋｒ－８３及びＫｒ－８１に核変換されてしまう。そして、
このＫｒ同位体の(ｎ,２ｎ)反応断面積は、１４ＭｅＶを超えたあたりで一定値となる。
　さらに中性子の照射エネルギーを大きくしていくと、１８．５ＭｅＶを超えたところか
ら(ｎ，３ｎ）反応断面積が増大し始める。
【００４３】
　図５（Ｂ）に示されるＫｒ同位体元素群の核変換のなかで不都合な副次的な（ｎ，２ｎ
）反応は、安定核種のＫｒ－８６が中寿命放射性核種のＫｒ－８５に核変換されることで
ある。
　そこで、Ｋｒ同位体元素群のうち中寿命放射性核種であるＫｒ－８５のみを、選択的に
消滅させるために、中性子の照射エネルギーの値は、Ｋｒ－８５の（ｎ，２ｎ）反応断面
積がＫｒ－８６の（ｎ，２ｎ）反応断面積よりも１０倍以上大きくなる範囲内、具体的に
は７．５ＭｅＶ～１０ＭｅＶの範囲内に設定されることが望まれる。
　なお、この範囲に中性子の照射エネルギーが設定された場合、安定核種であるＫｒ－８
３も（ｎ，２ｎ）反応するが、安定核種のＫｒ－８２に核変換されるので問題ない。
【００４４】
　図６（Ａ）は、中性子の照射エネルギーに対するサマリウム同位体（Ｓｍ）の中性子放
出反応断面積を示すグラフを示している。図６（Ｂ）は、ユーロピウム（Ｅｕ）、サマリ
ウムＳｍ、プロメチウム（Ｐｍ）の主要な同位体元素群を示す核図表である。
　Ｓｍ同位体元素群は、一定期間の放置及び分離抽出工程（図１；Ｓ１１）の過程におい
て、安定核種であるＳｍ－１５０，１５２，１５４、準安定核種であるＳｍ－１４８，１
４９及び中寿命放射性核種であるＳｍ－１５１（半減期９０年）のみが残存し、その他の
同位体は核崩壊によりほぼ消滅している。
　このＳｍ同位体元素群のうち消滅対象は、中寿命放射性核種のＳｍ－１５１である。
　なお、放射性廃棄物に含まれるＳｍ同位体元素群のうちＳｍ－１４６（半減期１．０３
×１０8年）及びＳｍ－１４７（半減期１．０６×１０11年）は、存在量が微量であるた
めに、検討から外す。
【００４５】
　図６（Ａ）に示すように、中性子の照射エネルギーを大きくしていくと、５．８ＭｅＶ
を超えたところから中性子を奇数持つＳｍ－１５１及びＳｍ－１４９の(ｎ,２ｎ)反応断
面積が増大し始め、各々は中性子を一つ減らしてＳｍ－１５０及びＳｍ－１４８にそれぞ
れ核変換される。
　さらに中性子の照射エネルギーを大きくしていくと、８ＭｅＶを超えたところから中性
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子を偶数持つＳｍ－１４８、Ｓｍ－１５０、Ｓｍ－１５２及びＳｍ－１５４の(ｎ,２ｎ)
反応断面積が増大し始め、各々はＳｍ－１４７、Ｓｍ－１４９、Ｓｍ－１５１及びＳｍ－
１５３に核変換されてしまう。そして、このＳｍ同位体の(ｎ,２ｎ)反応断面積は、１１
ＭｅＶを超えたあたりで一定値となる。
　さらに中性子の照射エネルギーを大きくしていくと、１４．３ＭｅＶを超えたところか
ら(ｎ，３ｎ）反応断面積が増大し始める。
【００４６】
　図６（Ｂ）に示されるＳｍ同位体元素群の核変換のなかで不都合な副次的な（ｎ，２ｎ
）反応は、安定核種のＳｍ－１５２が中寿命放射性核種のＳｍ－１５１に核変換されるこ
とである。
　そこで、Ｓｍ同位体元素群のうち中寿命放射性核種であるＳｍ－１５１のみを、選択的
に消滅させるために、中性子の照射エネルギーの値は、Ｓｍ－１５１の（ｎ，２ｎ）反応
断面積がＳｍ－１５２の（ｎ，２ｎ）反応断面積よりも１０倍以上大きくなる範囲内、具
体的には５．８ＭｅＶ～８．３ＭｅＶの範囲内に設定されることが望まれる。
【００４７】
　なお、この範囲に中性子の照射エネルギーが設定された場合、準安定核種であるＳｍ－
１４８，１４９も（ｎ，２ｎ）反応するが、それぞれ同じ準安定核種のＳｍ－１４７，１
４８に核変換されるので問題ない。
　同様に、安定核種であるＳｍ－１５０も（ｎ，２ｎ）反応するが、準安定核種のＳｍ－
１４８に核変換されるので問題ない。
　同様に、安定核種であるＳｍ－１５４も（ｎ，２ｎ）反応するが、短寿命放射性核種で
あるＳｍ－１５３に核変換されたのち短期間で安定核種のＥｕ－１５３にβ-崩壊するの
で問題ない。
【００４８】
　図７（Ａ）は、中性子の照射エネルギーに対するセシウム同位体（Ｃｓ）の中性子放出
反応断面積を示すグラフを示している。図７（Ｂ）は、バリウムＢａ、セシウムＣｓ、キ
セノンＸｅの主要な同位体元素群を示す核図表である。
　Ｃｓ同位体元素群は、一定期間の放置及び分離抽出工程（図１；Ｓ１１）の過程におい
て、安定核種であるＣｓ－１３３、中寿命放射性核種であるＣｓ－１３４（半減期２．０
７年）、長寿命放射性核種であるＣｓ－１３５（半減期２．３×１０6年）及び中寿命放
射性核種であるＣｓ－１３７（半減期３０．０７年）のみが残存し、その他の同位体は核
崩壊によりほぼ消滅している。
　このＣｓ同位体元素群のうち消滅対象は、長寿命放射性核種であるＣｓ－１３５及び中
寿命放射性核種であるＣｓ－１３７である。
　Ｃｓが、これまで説明したＳｅ，Ｐｄ，Ｚｒと異なる点は、長寿命放射性核種であるＣ
ｓ－１３５の中性子数が偶数個であるため、この長寿命放射性核種を(ｎ,２ｎ)反応させ
るのに必要なエネルギーが、中性子数が奇数個の同位体核種よりも、大きい点にある。
【００４９】
　図７（Ａ）に示すように、中性子の照射エネルギーを大きくしていくと、７ＭｅＶの近
傍からＣｓの(ｎ,２ｎ)反応断面積が増大し始め、Ｃｓ－１３３，１３４，１３５，１３
７の各々は、中性子を一つ減らしてＣｓ－１３２，１３３，１３４，１３６にそれぞれ核
変換される。そして、Ｃｓの(ｎ,２ｎ)反応断面積は、１１ＭｅＶを超えたあたりで一定
値となる。
　さらに中性子の照射エネルギーを大きくしていくと、１６ＭｅＶを超えたところから(
ｎ，３ｎ）反応断面積が増大し始める。
【００５０】
　図７（Ｂ）に示すように、Ｃｓ－１３３は(ｎ,２ｎ)反応で核変換し、短寿命放射性核
種のＣｓ－１３２（半減期６．４８日）となり、このＣｓ－１３２は核崩壊（β+崩壊）
して安定核種であるＸｅ－１３２となる。
　そして、Ｃｓ－１３４は(ｎ,２ｎ)反応で核変換して安定核種であるＣｓ－１３３とな



(12) JP 6106892 B2 2017.4.5

10

20

30

40

50

る。Ｃｓ－１３５は(ｎ,２ｎ)反応で核変換し、中寿命放射性核種のＣｓ－１３４（半減
期２．０７年）となり、このＣｓ－１３４は核崩壊（β-崩壊）して安定核種であるＢａ
－１３４となる。Ｃｓ－１３７は(ｎ,２ｎ)反応で核変換し、短寿命放射性核種のＣｓ－
１３６（半減期１３．２日）となり、このＣｓ－１３６は核崩壊（β-崩壊）して安定核
種であるＢａ－１３６となる。
【００５１】
　Ｃｓ同位体元素群の核変換のなかで不都合な副次的な（ｎ，ｘｎ）反応は、中寿命放射
性核種のＣｓ－１３７が（ｎ,３ｎ）反応して長寿命放射性核種のＣｓ－１３５に核変換
されることである。
　そこで、Ｃｓ同位体元素群のうち長寿命放射性核種であるＣｓ－１３５又は中寿命放射
性核種であるＣｓ－１３７を、選択的に消滅させるために、中性子の照射エネルギーの値
は、Ｃｓ－１３７の（ｎ，２ｎ）反応断面積が、Ｃｓ－１３７の（ｎ，３ｎ）反応断面積
よりも１００倍以上大きくなる範囲内、具体的には８．５ＭｅＶ～１６．２ＭｅＶの範囲
内に設定されることが望まれる。
【００５２】
　なお、この範囲に中性子の照射エネルギーが設定された場合、Ｃｓ－１３７から（ｎ，
２ｎ）反応により核変換されたＣｓ－１３６は、さらに中性子が照射されると（ｎ，２ｎ
）反応して長寿命放射性核種のＣｓ－１３５に核変換されてしまうことが懸念される。
【００５３】
　そこで、Ｃｓ同位体元素群の処理について図８に示すようなフローを検討する。
　放射性廃棄物を所定期間放置して含まれている短寿命放射性核種を原子核崩壊させる（
Ｓ２１）。その後、放射性廃棄物からＣｓ同位体元素群を分離抽出し（Ｓ２２）、中性子
を照射して（ｎ,２ｎ）反応を起こさせる（Ｓ２３）。
　この（Ｓ２３）の工程において、Ｃｓ－１３７から核変換されたＣｓ－１３６が、さら
に核変換して長寿命放射性核種のＣｓ－１３５が生成される場合がある。
【００５４】
　そこで、再び所定期間放置により、Ｃｓ－１３６等の短寿命放射性核種を、原子核崩壊
により消滅させる（Ｓ２４）。そして、この原子核崩壊により生成した、Ｃｓ以外の元素
の安定同位体が、抽出される（Ｓ２５）。
　このＣｓ以外の元素の安定同位体の抽出工程（Ｓ２５）は、次の中性子照射工程（Ｓ２
３）で、不都合な副次反応を排除する目的の他に、有用な同位体元素を取得する目的もあ
る。
　例えば、Ｃｓ－１３３から、Ｃｓ－１３２を介し、複数の安定同位体の中からＸｅ－１
３２を、単離することができる。
【００５５】
　Ｃｓ－１３７が存在している限り、（ｎ，２ｎ）反応により核変換されたＣｓ－１３６
の一定割合が、長寿命放射性核種であるＣｓ－１３５に核変換されてしまうことは避けら
れない（Ｓ２６ Ｙｅｓ）。
　そこで、（Ｓ２３）～（Ｓ２６ Ｙｅｓ）のフローを繰り返すことにより、Ｃｓ－１３
７を消滅させ、さらに長寿命放射性核種であるＣｓ－１３５も消滅させることが可能にな
る（Ｓ２６ Ｎｏ）。これにより、Ｃｓ同位体元素群の無害化が達成される（Ｓ２７ ＥＮ
Ｄ）。また、このフローの繰り返しにより、Ｃｓ－１３５が、Ｃｓ－１３３を経て有用元
素であるＸｅ－１３２に核変換されて抽出される。
【００５６】
　図９（Ａ）は、中性子の照射エネルギーに対するストロンチウム同位体（Ｓｒ）の中性
子放出反応断面積を示すグラフを示している。図９（Ｂ）は、イットリウムＹ、ストロン
チウムＳｒ、ルビジウムＲｂの主要な同位体元素群を示す核図表である。
　Ｓｒ同位体元素群は、一定期間の放置及び分離抽出工程（図１；Ｓ１１）の過程におい
て、安定核種であるＳｒ－８４，８６，８７，８８、中寿命放射性核種であるＳｒ－９０
（半減期２８．８年）のみが残存し、その他の同位体は核崩壊によりほぼ消滅している。
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【００５７】
　図９（Ａ）に示すように、中性子の照射エネルギーを大きくしていくと、６．８ＭｅＶ
の近傍からＳｒ－８９の(ｎ,２ｎ)反応断面積が増大し始め、続いて８．２ＭｅＶの近傍
からＳｒ－９０の(ｎ,２ｎ)反応断面積が増大し始める。
　これによりＳｒ－８９，９０の各々は、中性子を一つ減らしてＳｒ－８８，８９にそれ
ぞれ核変換される。Ｓｒ－９０から核変換したＳｒ－８９も、さらに(ｎ,２ｎ)反応を起
こしてＳｒ－８８（安定核種）になる。
【００５８】
　図９（Ｂ）に示すように、Ｓｒ－９０以外のＳｒ同位体元素は、いずれも安定核種又は
短寿命放射性核種である。このために、Ｓｒ同位体元素群の全体に(ｎ,２ｎ)反応させて
も、新たな長寿命及び中寿命の放射性核種を生成させることはない。
　このために、Ｓｒ－９０の消滅は、偶奇濃縮工程（Ｓ１２）を経ることや、中性子照射
エネルギーに偶奇選択性を利用する必要がない。
　Ｓｒ同位体元素群のうち中寿命放射性核種であるＳｒ－９０を、消滅させるために、中
性子の照射エネルギーの値は、具体的には８．２ＭｅＶ以上に設定されればよい。
　なお、１２ＭｅＶ以上照射してＳｒ－８６（安定核種）がＳｒ－８５（半減期６４．８
日）に核変換しても、このＳｒ－８５はβ+崩壊してＲｂ－８５（安定核種）になるので
問題はない。
【００５９】
　図１０（Ａ）は、中性子の照射エネルギーに対するスズ同位体（Ｓｎ）の中性子放出反
応断面積を示すグラフを示している。図１０（Ｂ）は、テルルＴｅ、アンチモンＳｂ、ス
ズＳｎの主要な同位体元素群を示す核図表である。
　Ｓｎ同位体元素群は、一定期間の放置及び分離抽出工程（図１；Ｓ１１）の過程におい
て、安定核種であるＳｎ－１１２，１１４，１１５，１１６，１１７，１１８，１１９，
１２０，１２２，１２４、長寿命放射性核種であるＳｎ－１２６（半減期１×１０5年）
のみが残存し、その他の同位体は核崩壊によりほぼ消滅している。
【００６０】
　図１０（Ａ）に示すように、中性子の照射エネルギーを大きくしていくと、６．８Ｍｅ
Ｖの近傍からＳｎ－１１９の(ｎ,２ｎ)反応断面積が増大し始め、続いて８．２ＭｅＶの
近傍からＳｎ－１２６の(ｎ,２ｎ)反応断面積が増大し始める。
【００６１】
　図１０（Ｂ）に示すように、Ｓｎ－１２６以外のＳｎ同位体元素は、いずれも安定核種
又は短命放射性核種である。このために、Ｓｎ同位体元素群の全体に(ｎ,２ｎ)反応させ
ても、新たな長寿命及び中寿命の放射性核種を生成させることはない。
　このために、Ｓｎ－１２６の消滅は、偶奇濃縮工程（Ｓ１２）を経ることや、中性子照
射エネルギーに偶奇選択性を利用する必要がない。
　Ｓｎ同位体元素群のうち長寿命放射性核種であるＳｎ－１２６を、消滅させるために、
中性子の照射エネルギーの値は、具体的には８．２ＭｅＶ以上に設定されればよい。
　なお、８．２ＭｅＶ以上照射してＳｎの（安定核種）が核変換しても、さらにβ-崩壊
又はβ+崩壊してその他の元素の安定核種になるので問題はない。
【００６２】
（中性子ビーム発生装置）
　同位体元素の群に（ｎ，２ｎ）反応を生じさせる中性子ビームは、加速器を利用して発
生させた二次生成ビームが適用される。
　この加速器において、陽子を、目的とする中性子エネルギーより若干高いエネルギーま
で加速して、標的に照射し中性子を発生させる。あるいはこの加速器において、重陽子を
、目的とする中性子エネルギーの２倍程度の全エネルギーをもつまで加速して、標的に照
射し中性子を発生させる。
　この標的の構造を工夫して、発生する中性子の強度およびプロファイル(収束の度合い)
をコントロールすることにより、ビーム様の中性子束が出力される。
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【００６３】
（ミューオン原子核捕獲反応）
　次に図１１に基づいて、同位体元素群に照射する高エネルギー粒子が、ミューオンμ-

である場合について説明する。なお、ミューオンには、正ミューオンμ+と負ミューオン
μ-とがあるが、本発明が対象にするのは負ミューオンμ-であるので、以降におけるミュ
ーオンの記載は全て負ミューオンを指すこととする。
　元素Ｘの原子核にミューオンμ-が捕獲されると、原子核を構成する陽子のうち一つが
ミューオンμ-と結びついて中性子に変換され、ニュートリノνを放出する（反応式（１
））。そして、陽子数の一つ少ない（Ｚ－１）原子核の元素Ｙに核変換される。
　反応式（２）～（５）に示すように、この元素Ｙは励起状態を示し、単数又は複数の中
性子ｎを放出する原子核反応を起こす。
【００６４】
　（μ-,ν）反応　　：μ-＋Ｘ(Ｚ,Ａ) →Ｙ((Ｚ－１),Ａ)＋ν　　　　　　 （１）
　（μ-,ｎν）反応　：Ｙ((Ｚ－１),(Ａ))→　ｎ＋Ｙ((Ｚ－１),(Ａ－１))　（２）
　（μ-,２ｎν）反応：Ｙ((Ｚ－１),(Ａ))→２ｎ＋Ｙ((Ｚ－１),(Ａ－２))　（３）
　（μ-,３ｎν）反応：Ｙ((Ｚ－１),(Ａ))→３ｎ＋Ｙ((Ｚ－１),(Ａ－３))　（４）
　（μ-,４ｎν）反応：Ｙ((Ｚ－１),(Ａ))→４ｎ＋Ｙ((Ｚ－１),(Ａ－４))　（５）
　これら反応式（１）～（５）を図１１に示すように記号化して各々１～５のように示す
。
【００６５】
　ミューオン原子核捕獲反応は、元素Ｘに依存した所定の比率で、複数の反応が同時に発
生する。実験例として、ヨウ素Ｉ－１２７では、（μ-,ν）反応、（μ-,ｎν）反応、（
μ-,２ｎν）反応、（μ-,３ｎν）反応、（μ-,４ｎν）反応、（μ-,５ｎν）反応の発
生比率は、それぞれ８％、５２％、１８％、１４％、５％、２．５％であることが判って
いる。
【００６６】
（ミューオンビーム発生装置）
　同位体元素の群に（μ-，ｘｎ ν）反応を生じさせるミューオンビームは、次のように
して得られる。すなわち、８００ＭｅＶ程度のエネルギーの陽子ビームを炭素等の標的に
照射して負パイオンを生成させる。そして、この生成した負パイオン（寿命：２．６ナノ
秒）を崩壊させることにより、負ミューオンビームが得られる。
【００６７】
　図１２は、ミューオン原子核捕獲反応によるセレン同位体（Ｓｅ）の遷移を説明する核
図表である。
　Ｓｅ同位体元素群は、一定期間の放置及び分離抽出工程（図１；Ｓ１１）の過程におい
て、安定核種であるＳｅ－７４，７６，７７，７８，８０，８２及び長寿命放射性核種で
あるＳｅ－７９（半減期２．９５×１０5年）のみが残存し、その他の同位体は核崩壊に
よりほぼ消滅している。
【００６８】
　このＳｅ同位体元素群にミューオンμ-を照射した際、Ｓｅ－７９に着目すると、79Ｓ
ｅ（μ-,ν）79Ａｓ、79Ｓｅ（μ-,n ν）78Ａｓ、79Ｓｅ（μ-,2n ν）77Ａｓ、79Ｓｅ
（μ-,3n ν）76Ａｓ、の核変換反応が起きる。
　生成したＡｓ－７６、Ａｓ－７７、Ａｓ－７８、Ａｓ－７９は、短寿命放射性核種であ
るために、短期間のうちに核崩壊（β-崩壊）して、それぞれＳｅ－７６、Ｓｅ－７７、
Ｓｅ－７８、Ｓｅ－７９になる。
　つまり、長寿命放射性核種であるＳｅ－７９は、ミューオン原子核捕獲反応による変換
核種の一部がＳｅ－７９に逆戻りするが、その他はＳｅ安定核種になる。
【００６９】
　残りのＳｅ－７４，７６，７７，７８，８０，８２のうちＳｅ－８０，８２についても
、ミューオン照射による変換核種の一部が、長寿命放射性核種であるＳｅ－７９になる。
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　このように、Ｓｅ同位体元素群にミューオンμ-を照射した場合、変換核種がβ-崩壊し
て逆戻りするために、一回の照射でＳｅ－７９を消滅させることはできないが減少させる
ことはできる。
【００７０】
　そこで、偶奇濃縮工程（図１；Ｓ１２）を経由させて、Ｓｅ同位体元素の群のうち中性
子数が奇数であるＳｅ－７７，７９を濃縮することを検討する。
　Ｓｅ－７７（安定核種）からの変換核種のうち、Ａｓ－７７はβ-崩壊によりＳｅ－７
７に逆戻りし、Ａｓ－７６はβ-崩壊によりＳｅ－７６（安定核種）となり、Ａｓ－７５
は安定核種として存在し、Ａｓ－７４はβ-崩壊によるＳｅ－７４（安定核種）及びβ+崩
壊によるＧｅ－７４（安定核種）になる。
　Ｓｅ－７９のＡｓ変換核種の一部からＳｅ－７９への逆戻りは避けられないが、Ｓｅ－
７７のＡｓ変換核種からＳｅ－７９への逆戻りは無いために、一回のミューオン照射でＳ
ｅ－７９を効率的に減少させることができる。
【００７１】
　図１３は、ミューオン原子核捕獲反応によるパラジウム同位体（Ｐｄ）の遷移を説明す
る核図表である。
　Ｐｄ同位体元素群は、一定期間の放置及び分離抽出工程（図１；Ｓ１１）の過程におい
て、安定核種であるＰｄ－１０２，１０４，１０５，１０６，１０８，１１０及び長寿命
放射性核種であるＰｄ－１０７（半減期６．５×１０6年）のみが残存し、その他の同位
体は核崩壊によりほぼ消滅している。
【００７２】
　このＰｄ同位体元素群にミューオンμ-を照射した際、Ｐｄ－１０７に着目すると、107

Ｐｄ（μ-,ν）107Ｒｈ、107Ｐｄ（μ-,n ν）106Ｒｈ、107Ｐｄ（μ-,2n ν）105Ｒｈ、
107Ｐｄ（μ-,3n ν）104Ｒｈ、の核変換反応が起きる。
　生成したＲｈ－１０４、Ｒｈ－１０５、Ｒｈ－１０６、Ｒｈ－１０７は、短寿命放射性
核種であるために、短期間のうちに核崩壊（β-崩壊）して、それぞれＰｄ－１０４、Ｐ
ｄ－１０５、Ｐｄ－１０６、Ｐｄ－１０７になる。
　つまり、長寿命放射性核種であるＰｄ－１０７は、ミューオン原子核捕獲反応による変
換核種の一部がＰｄ－１０７に逆戻りするが、その他はＰｄ安定核種になる。
【００７３】
　残りのＰｄ－１０２，１０４，１０５，１０６，１０８，１１０のうちＰｄ－１０８，
１１０についても、ミューオン照射による変換核種の一部が、長寿命放射性核種であるＰ
ｄ－１０７になる。
　このように、Ｐｄ同位体元素群にミューオンμ-を照射した場合、変換核種がβ-崩壊し
て逆戻りするために、一回の照射でＰｄ－１０７を消滅させることはできないが減少させ
ることはできる。
【００７４】
　そこで、偶奇濃縮工程（図１；Ｓ１２）を経由させて、Ｐｄ同位体元素の群のうち中性
子数が奇数であるＰｄ－１０５，１０７を濃縮することを検討する。
　Ｐｄ－１０５（安定核種）から核変換した核種のうち、Ｒｈ－１０５はβ-崩壊により
Ｐｄ－１０５に逆戻りし、Ｒｈ－１０４はβ-崩壊によりＰｄ－１０４（安定核種）及び
β+崩壊によるＲｕ－１０４（安定核種）となり、Ｒｈ－１０３は安定核種として存在し
、Ｒｈ－１０２はβ-崩壊によるＰｄ－１０２（安定核種）及びβ+崩壊によるＲｕ－１０
２（安定核種）になる。
　Ｐｄ－１０７のＲｈ変換核種の一部からＰｄ－１０７への逆戻りは避けられないが、Ｐ
ｄ－１０５のＲｈ変換核種からＰｄ－１０７への逆戻りは無いために、一回のミューオン
照射でＰｄ－１０７を効率的に減少させることができる。
【００７５】
　図１４は、ミューオン原子核捕獲反応によるストロンチウム同位体（Ｓｒ）の遷移を説
明する核図表である。
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　Ｓｒ同位体元素群は、一定期間の放置及び分離抽出工程（図１；Ｓ１１）の過程におい
て、安定核種であるＳｒ－８４，８６，８７，８８、中寿命放射性核種であるＳｒ－９０
（半減期２８．８年）のみが残存し、その他の同位体は核崩壊によりほぼ消滅している。
【００７６】
　このＳｒ同位体元素群にミューオンμ-を照射した際、Ｓｒ－９０に着目すると、90Ｓ
ｒ（μ-,ν）90Ｒｂ、90Ｓｒ（μ-,n ν）89Ｒｂ、90Ｓｒ（μ-,2n ν）88Ｒｂ、90Ｓｒ
（μ-,3n ν）87Ｒｂ、の核変換反応が起きる。
　生成したＲｂ－８７は準安定核種であり、Ｒｂ－８８、Ｒｂ－８９、Ｒｂ－９０は、短
寿命放射性核種であるために、短期間のうちに核崩壊（β-崩壊）して、それぞれＳｒ－
８８、Ｓｒ－８９、Ｓｒ－９０になる。Ｓｒ－８９はさらにβ-崩壊して安定核種である
Ｙ－８９となる。
　つまり、中寿命放射性核種であるＳｒ－９０は、ミューオン原子核捕獲反応による変換
核種の一部がＳｒ－９０に逆戻りするが、その他はＳｒ安定核種、Ｙ安定核種又はＲｂ準
安定核種になる。
　残りのＳｒ－８４，８６，８７，８８についても、ミューオン照射により、最終的には
安定核種又は準安定核種になる。
【００７７】
　図１５は、ミューオン原子核捕獲反応によるジルコニウム同位体（Ｚｒ）の遷移を説明
する核図表である。
　Ｚｒ同位体元素群は、一定期間の放置及び分離抽出工程（図１；Ｓ１１）の過程におい
て、安定核種であるＺｒ－９０，９１，９２，９４，９６及び長寿命放射性核種であるＺ
ｒ－９３（半減期１．５×１０6年）のみが残存し、その他の同位体は核崩壊によりほぼ
消滅している。
【００７８】
　このＺｒ同位体元素群にミューオンμ-を照射した際、Ｚｒ－９３に着目すると、93Ｚ
ｒ（μ-,ν）93Ｙ、93Ｚｒ（μ-,n ν）92Ｙ、93Ｚｒ（μ-,2n ν）91Ｙ、93Ｚｒ（μ-,3
n ν）90Ｙ、の核変換反応が起きる。
　生成したＹ－９０、Ｙ－９１、Ｙ－９２、Ｙ－９３は、短寿命放射性核種であるために
、短期間のうちに核崩壊（β-崩壊）して、それぞれＺｒ－９０、Ｚｒ－９１、Ｚｒ－９
２、Ｚｒ－９３になる。
　つまり、長寿命放射性核種であるＺｒ－９３は、ミューオン原子核捕獲反応による変換
核種の一部がＺｒ－９３に逆戻りするが、その他はＺｒ安定核種になる。
【００７９】
　残りのＺｒ－９０，９１，９２，９４，９６のうちＺｒ－９４，９６についても、ミュ
ーオン照射による変換核種の一部が、長寿命放射性核種であるＺｒ－９３になる。
　このように、Ｚｒ同位体元素群にミューオンμ-を照射した場合、変換核種がβ-崩壊し
て逆戻りするために、一回の照射でＺｒ－９３を消滅させることはできないが減少させる
ことはできる。
【００８０】
　そこで、偶奇濃縮工程（図１；Ｓ１２）を経由させて、Ｚｒ同位体元素の群のうち中性
子数が奇数であるＺｒ－９１，９３を濃縮することを検討する。
　Ｚｒ－９１（安定核種）からの変換核種のうち、Ｙ－９０，９１はβ-崩壊によりＺｒ
－９０，９１（安定核種）となり、Ｙ－８９は安定核種として存在し、Ｙ－８８はβ+崩
壊によるＳｒ－８８（安定核種）になる。
　Ｚｒ－９３のＹ変換核種の一部からＺｒ－９３への逆戻りは避けられないが、Ｚｒ－９
１のＡｓ変換核種からＺｒ－９３への逆戻りは無いために、一回のミューオン照射でＺｒ
－９３を効率的に減少させることができる。
【００８１】
　図１６は、ミューオン原子核捕獲反応によるセシウム同位体（Ｃｓ）の遷移を説明する
核図表である。
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　Ｃｓ同位体元素群は、一定期間の放置及び分離抽出工程（図１；Ｓ１１）の過程におい
て、安定核種であるＣｓ－１３３、中寿命放射性核種であるＣｓ－１３４（半減期２．０
７年）、長寿命放射性核種であるＣｓ－１３５（半減期２．３×１０6年）及び中寿命放
射性核種であるＣｓ－１３７（半減期３０．０７年）のみが残存し、その他の同位体は核
崩壊によりほぼ消滅している。
【００８２】
　このＣｓ同位体元素群にミューオンμ-を照射した際、Ｃｓ－１３７に着目すると、137

Ｃｓ（μ-,ν）137Ｘｅ、137Ｃｓ（μ-,n ν）136Ｘｅ、137Ｃｓ（μ-,2n ν）135Ｘｅ、
137Ｃｓ（μ-,3n ν）134Ｘｅ、の核変換反応が起きる。また、Ｃｓ－１３５に着目する
と、135Ｃｓ（μ-,ν）135Ｘｅ、135Ｃｓ（μ-,n ν）134Ｘｅ、135Ｃｓ（μ-,2n ν）13

3Ｘｅ、135Ｃｓ（μ-,3n ν）132Ｘｅ、の核変換反応が起きる。
　生成したＸｅ－１３７、Ｘｅ－１３５は、短寿命放射性核種であるために、短期間のう
ちに核崩壊（β-崩壊）して、それぞれＣｓ－１３７、Ｃｓ－１３５になる。
　つまり、長寿命放射性核種であるＣｓ－１３７，１３５は、ミューオン原子核捕獲反応
による変換核種の一部がＣｓ－１３７，１３５に逆戻りするが、その他は最終的には安定
核種になる。
【００８３】
　図１７は、ミューオン原子核捕獲反応によるスズ同位体（Ｓｎ）の遷移を説明する核図
表である。
　Ｓｎ同位体元素群は、一定期間の放置及び分離抽出工程（図１；Ｓ１１）の過程におい
て、安定核種であるＳｎ－１１２，１１４，１１５，１１６，１１７，１１８，１１９，
１２０，１２２，１２４、長寿命放射性核種であるＳｎ－１２６（半減期１×１０5年）
のみが残存し、その他の同位体は核崩壊によりほぼ消滅している。
【００８４】
　このＳｎ同位体元素群にミューオンμ-を照射した際、Ｓｎ－１２６に着目すると、126

Ｓｎ（μ-,ν）126Ｉｎ、126Ｓｎ（μ-,n ν）125Ｉｎ、126Ｓｎ（μ-,2n ν）124Ｉｎ、
126Ｓｎ（μ-,3n ν）123Ｉｎ、の核変換反応が起きる。
　生成したＩｎ－１２３，１２４，１２５，１２６は、短寿命放射性核種であるために、
短期間のうちに核崩壊（β-崩壊）して、それぞれＳｎ－１２３，１２４，１２５，１２
６になる。
　つまり、長寿命放射性核種であるＳｎ－１２６は、ミューオン原子核捕獲反応による変
換核種の一部がＳｎ－１２６に逆戻りするが、その他は最終的には安定核種になる。
　残りのＳｎ－１１２，１１４，１１５，１１６，１１７，１１８，１１９，１２０，１
２２，１２４についても、ミューオン照射により、最終的には安定核種になる。
【００８５】
　図１８は、ミューオン原子核捕獲反応によるサマリウム同位体（Ｓｍ）の遷移を説明す
る核図表である。
　Ｓｍ同位体元素群は、一定期間の放置及び分離抽出工程（図１；Ｓ１１）の過程におい
て、安定核種であるＳｍ－１５０，１５２，１５４、準安定核種であるＳｍ－１４７，１
４８，１４９、長寿命放射性核種であるＳｍ－１４６（半減期１×１０8年）及び中寿命
放射性核種であるＳｍ－１５１（半減期９０年）のみが残存し、その他の同位体は核崩壊
によりほぼ消滅している。
【００８６】
　このＳｍ同位体元素群にミューオンμ-を照射した際、Ｓｍ－１５１に着目すると、151

Ｓｍ（μ-,ν）151Ｐｍ、151Ｓｍ（μ-,n ν）150Ｐｍ、126Ｓｍ（μ-,2n ν）149Ｐｍ、
126Ｓｍ（μ-,3n ν）148Ｐｍ、の核変換反応が起きる。
　生成したＰｍ－１４８，１４９，１５０，１５１は、短寿命放射性核種であるために、
短期間のうちに核崩壊（β-崩壊）して、それぞれＳｍ－１４８，１４９，１５０，１５
１になる。
　つまり、長寿命放射性核種であるＳｍ－１５１は、ミューオン原子核捕獲反応による変
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換核種の一部がＳｍ－１５１に逆戻りするが、その他は最終的には安定核種になる。
【００８７】
　残りのＳｍ－１４６，１４７，１４８，１４９，１５０，１５２，１５４のうちＳｍ－
１５０，１５２についても、ミューオン照射による変換核種の一部が、中寿命放射性核種
であるＳｍ－１５１になる。
　このように、Ｓｍ同位体元素群にミューオンμ-を照射した場合、変換核種がβ-崩壊し
て逆戻りするために、一回の照射でＳｍ－１５１を消滅させることはできないが減少させ
ることはできる。
【００８８】
　そこで、偶奇濃縮工程（図１；Ｓ１２）を経由させて、Ｓｍ同位体元素の群のうち中性
子数が奇数であるＳｍ－１５１，１４９，１４７を濃縮することを検討する。
　Ｓｍ－１５１のＰｍ変換核種の一部からＳｍ－１５１への逆戻りは避けられないが、Ｓ
ｍ－１４９のＰｍ変換核種からＳｍ－１５１への逆戻りは無いために、一回のミューオン
照射でＳｍ－１５１を効率的に減少させることができる。
　また、Ｓｍ－１４７（準安定核）の変換核種Ｐｍ－１４７は、β-崩壊してＳｍ－１４
７に逆戻りし、その他の変換核種Ｐｍ－１４４，１４５，１４６は、β+崩壊してＮｄの
安定核種又は準安定核種に変換される。
【００８９】
　以上述べた少なくともひとつの実施形態の放射性廃棄物の処理方法によれば、同位体元
素の群を分離抽出したうえで高エネルギー粒子を前記同位体元素の群に照射することによ
り、核分裂生成物の中から放射性核種のみを選択的に安定核種に核変換させることが可能
となる。
　この放射性廃棄物の処理方法によれば、同位体分離が不要であり、長寿命放射性核種等
から核変換された安定核種を資源として再利用することができる。
【００９０】
　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、組み合わせ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同様に、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
まれるものである。
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