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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　高レベル放射性廃液をガラス溶融炉に供給する経路の途中に、高レベル放射性廃液から
固体として存在するモリブデン酸塩及びイオンとして溶解しているモリブデンを順次分離
するモリブデン除去ユニット、次いで発熱元素でありイオンとして溶解しているセシウム
及びストロンチウムを分離する発熱元素除去ユニットを配置し、高レベル放射性廃液から
モリブデン及びセシウム、ストロンチウムを供給経路内での一連の工程で分離除去処理し
、それらが含まれていない廃液をガラス溶融炉に供給することで、ガラス原料との混合・
溶融固化処理により廃棄物濃度４５～５５ｗｔ％の高減容ガラス固化体にすることを特徴
とする高レベル放射性廃液の高減容ガラス固化処理方法。
【請求項２】
　前記モリブデン除去ユニットは、上流側に位置し固体として存在するモリブデン酸塩を
沈殿除去する沈降分離器と、下流側に位置しイオンとして溶解しているモリブデンを析出
除去する電解析出器とを具備し、前記発熱元素除去ユニットは、セシウム吸着カラムとス
トロンチウム吸着カラムを具備している請求項１記載の高レベル放射性廃液の高減容ガラ
ス固化処理方法。
【請求項３】
　前記発熱元素除去ユニットは、主にランタノイド及びアクチノイドを析出させる脱硝器
と、その析出物を分離する濾過器と、セシウム吸着カラム及びストロンチウム吸着カラム
と、廃液の濃度調整を行う組成調整槽からなり、前記濾過器による堆積物を組成調整槽に
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戻すようにした請求項２記載の高レベル放射性廃液の高減容ガラス固化処理方法。
【請求項４】
　セシウム吸着カラムは吸着材にフェリフェライトを使用したカラムであり、ストロンチ
ウム吸着カラムは吸着材にＡ型ゼオライトを使用したカラムである請求項２又は３記載の
高レベル放射性廃液の高減容ガラス固化処理方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、使用済燃料の再処理工程で発生する高レベル放射性廃液をガラス溶融炉へ供
給しガラス固化処理する方法に関し、更に詳しく述べると、高レベル放射性廃液に含まれ
ているモリブデン及びセシウム、ストロンチウムを供給経路内での一連の工程で分離除去
処理してガラス溶融炉に供給することにより、安定な高減容ガラス固化体を得ることがで
きるようにする高レベル放射性廃液の高減容ガラス固化処理方法に関するものである。
【背景技術】
【０００２】
　再処理工場で使用済核燃料を再処理する過程では高レベル放射性廃液が発生する。この
高レベル放射性廃液は、濃縮した後、ガラス溶融炉へ供給し、ガラス原料と混合して溶融
することで固化処理される。得られたガラス固化体は、貯蔵により短寿命核種の減衰を行
った後、地層処分されることになる。
【０００３】
　このような地層処分を行う際には、ガラス固化体は、均質で且つ長期間にわたって化学
的に安定でなければならない。このため、従来技術では、廃棄物量に対するガラス原料の
割合を多くすることで安定化を図っている。ガラス原料の割合を低くして廃棄物含有量を
多くすると、ガラスに対する溶解度が低く（３～４ｗｔ％）、溶解度を超えると水溶性の
化合物として析出する高放射性廃液中のモリブデンが、ガラス中に析出するためである。
そこで具体的には、廃棄物濃度を３０ｗｔ％以下に制限し、固化ガラスによる廃棄物閉じ
込め性能を保持する必要があった。しかし、ガラス固化体中の廃棄物濃度が低いと、ガラ
ス固化体の発生本数が多くなって貯蔵・地層処分のコストアップとなる問題が生じる。
【０００４】
　このような問題を解決できる技術として、高レベル放射性廃液からＭｏ（モリブデン）
及びＺｒ（ジルコニウム）を主成分とする沈殿物を除去した後、ガラス溶融炉に供給する
ガラス固化処理方法が提案されている（特許文献１参照）。これは、高レベル放射性廃液
中の沈殿物の主成分がＭｏとＺｒであることに着目し、固化処理前に沈殿物（モリブデン
酸ジルコニウム）を分離除去するものである。しかし、ガラス固化処理前に単に沈殿物を
分離除去しただけではイエローフェーズと呼ばれる水溶性の析出物が固化ガラス中に析出
する現象を防止することはできず、そのため沈殿物の除去操作のみならず、使用するガラ
ス原料の組成を特定し従来のガラス原料とは異なる組成にしなければならない。そのため
に、使用実績がありデータが豊富な従来から用いられてきたガラス原料が使用できないと
いう問題がある。しかも、固化処理前に沈殿物（モリブデン酸ジルコニウム）を分離除去
し、ガラス組成を変更しても、ガラス固化体中の廃棄物濃度は４５ｗｔ％までにとどまっ
ている。
【０００５】
  更に、ガラス固化体は、その発熱量が約０．３５ｋｗ以下となるまで冷却しながら貯蔵
し、その後、地層処分することになるが、廃棄物濃度を高めると発熱量も上昇するため、
貯蔵時の冷却や貯蔵期問の長期化に伴うコストが増加するという問題が生じる。
【特許文献１】特開平８－２３３９９３号公報
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
　本発明が解決しようとする課題は、ガラス固化体中の廃棄物濃度を４５～５５ｗｔ％ま
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で高め、従来のガラス原料を用いても均質で且つ長期間にわたって化学的に安定なガラス
固化体を得ることができ、貯蔵・地層処分のコストダウンを図ることができるようにする
ことである。本発明が解決しようとする他の課題は、ガラス固化体の発熱を抑制し、貯蔵
時の冷却や貯蔵期間の短縮化を図り、コスト削減を実現できるようにすることである。
【課題を解決するための手段】
【０００７】
　本発明は、高レベル放射性廃液をガラス溶融炉に供給する経路の途中に、高レベル放射
性廃液から固体として存在するモリブデン酸塩及びイオンとして溶解しているモリブデン
を順次分離するモリブデン除去ユニット、次いで発熱元素でありイオンとして溶解してい
るセシウム及びストロンチウムを分離する発熱元素除去ユニットを配置し、高レベル放射
性廃液からモリブデン及びセシウム、ストロンチウムを供給経路内での一連の工程で分離
除去処理し、それらが含まれていない廃液をガラス溶融炉に供給することで、ガラス原料
との混合・溶融固化処理により廃棄物濃度４５～５５ｗｔ％の高減容ガラス固化体にする
ことを特徴とする高レベル放射性廃液の高減容ガラス固化処理方法である。
【０００８】
　前記モリブデン除去ユニットは、典型的な例としては、上流側に位置し固体として存在
するモリブデン酸塩を沈殿除去する沈降分離器と、下流側に位置しイオンとして溶解して
いるモリブデンを析出除去する電解析出器とを具備している。固体として存在するモリブ
デン酸塩の分離除去は、廃液とモリブデン酸塩との比重差を利用した沈降分離器が簡便で
最適であるが、メンブレンフィルタなどを用いた濾過や圧搾脱水、遠心清澄、廃液に膜等
の多孔性物質を通して電位を与えた場合に生じる電気浸透による溶媒移動現象や電気泳動
による粒子移動現象等を利用した電気浸透脱水なども利用可能である。イオンとして溶解
しているモリブデンの分離除去は、電解析出器による析出除去が、除去性能の観点から好
ましいが、アルミナなどの吸着材に通過させることで選択的に分離除去することも可能で
ある。
【０００９】
　前記発熱元素除去ユニットは、主にランタノイド及びアクチノイドを析出させる脱硝器
と、その析出物を分離する濾過器と、セシウム吸着カラム及びストロンチウム吸着カラム
と、廃液の濃度調整を行う組成調整槽からなり、前記濾過器による堆積物を組成調整槽に
戻すようにする構成が好ましい。例えばセシウム吸着カラムは吸着材にフェリフェライト
を使用したカラムであり、ストロンチウム吸着カラムは吸着材にＡ型ゼオライトを使用し
たカラムである。
【発明の効果】
【００１０】
　本発明に係る高レベル放射性廃液の高減容ガラス固化処理方法は、高レベル放射性廃液
をガラス溶融炉に供給する経路の途中に、モリブデン除去ユニット、次いで発熱元素除去
ユニットを配置し、高レベル放射性廃液から固体として存在しているモリブデン酸塩のみ
ならず、イオンとして溶解しているモリブデン、セシウム、ストロンチウムを供給経路内
での一連の工程で分離除去処理し、それらが含まれていない廃液をガラス溶融炉に供給す
るように構成されているので、ガラス固化体中の廃棄物濃度を４５～５５ｗｔ％まで高め
、均質で且つ長期間にわたって化学的に安定な、しかも発熱の少ないガラス固化体を得る
ことができる。そのため、貯蔵時の冷却や貯蔵期間の短縮化を図ることができ、貯蔵・地
層処分のコストダウンを図ることもできる。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１１】
　本発明に係る高レベル放射性廃液の高減容ガラス固化処理方法の典型例を図１に示す。
再処理工場で使用済核燃料を再処理する過程で発生する高レベル放射性廃液１０を、ガラ
ス溶融炉１２に供給する経路の途中に、高レベル放射性廃液から固体として存在するモリ
ブデン酸塩及びイオンとして溶解しているモリブデンを順次分離するモリブデン除去ユニ
ット１４、次いで発熱元素でありイオンとして溶解しているセシウム及びストロンチウム
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を分離する発熱元素除去ユニット１６を配置し、高レベル放射性廃液からモリブデン及び
セシウム、ストロンチウムを供給経路内での一連の工程で分離除去処理する。そして、そ
れらが含まれていない廃液を、廃液供給槽１８に貯留し、その後、ガラス原料供給系２０
から送られるガラス原料に染み込ませ、ガラス溶融炉１２に供給して混合・溶融し、排出
してガラス固化体とする。なお、分離除去したモリブデン、及びセシウム、ストロンチウ
ムは、モリブデン回収槽２２及び発熱元素回収槽２４へ回収する。また、各工程で発生す
るガスは、オフガス処理系２６で処理する。
【００１２】
　モリブデン除去ユニットの例を図２に示す。このモリブデン除去ユニットは、上流側に
位置し、固体として存在するモリブデン酸塩（主にモリブデン酸ジルコニウム）を廃液と
の比重差を利用して沈殿除去する沈降分離器３０と、その下流側に位置し、イオンとして
溶解しているモリブデンを直流通電により電極に選択的に析出させて分離除去する電解析
出器３２などからなる。
【００１３】
　高レベル放射性廃液を沈降分離器３０内の沈殿槽に導き一時貯留し、比重の大きいモリ
ブデン酸ジルコニウムを底部に沈降させ、上澄み液と分離することにより除去する。沈殿
槽に沈降したモリブデン酸ジルコニウムは、洗浄液で洗浄後、モリブデン回収槽２２へ回
収する。次に、上澄み液を電解析出器３２へ導く。ここで電解析出器３２は、電極棒が挿
入された貯槽と直流電源ユニットなどから構成される。電解析出器３２では、廃液を貯槽
に一時貯留し、電極へ直流通電し電位を調節することで、廃液中にイオンとして溶解して
いるモリブデンを電極棒表面に選択的に析出させ、廃液から分離する。電解析出器３２の
電極を、定期的に交換し、電極棒に析出したモリブデンを回収する。このようなプロセス
によりモリブデンを除去した廃液は、オーバーフロー方式により発熱元素除去ユニット１
６へ送られる。
【００１４】
　発熱元素除去ユニットの例を図３に示す。この発熱元素除去ユニット１６は、脱硝器４
０と、その析出物を分離する濾過器４２と、セシウム吸着カラム４４及びストロンチウム
吸着カラム４６と、廃液の濃度調整を行う組成調整槽４８などからなる。モリブデンを除
去した廃液を脱硝器４０内の沈殿槽に一時貯留する。脱硝器４０では、廃液へギ酸を添加
してｐＨを調整し、加熱することで廃液中のセシウムとその同属元素であるナトリウム、
ストロンチウムとその同属元素であるカルシウム、バリウム以外の元素を析出させる。特
にランタノイド及びアクチノイドを析出させることができる。この廃液を濾過器４２で濾
過し、析出物を分離除去する。濾過器４２に残った堆積物を硝酸で溶解し、組成調整槽４
８へ移送する。濾過器４２を通過した廃液をセシウム吸着カラム４４に通してセシウムを
吸着分離する。吸着材であるフェリフェライトは定期的に硝酸アンモニウムで洗浄し、吸
着したセシウムを溶解して発熱元素回収槽２４へ回収する。更に、セシウム吸着カラムを
通過した廃液をストロンチウム吸着カラム４６に通してストロンチウムを吸着分離する。
吸着材であるＡ型ゼオライトは定期的にＥＤＴＡで洗浄し、吸着したストロンチウムを溶
解して発熱元素回収槽２４へ回収する。前記脱硝器と濾過器により、セシウム、ストロン
チウムの吸着と関係のない元素を予め取り除くことで、その後の吸着カラムでの吸着効率
を上げることができる。
【００１５】
　そして、以上のプロセスにより発熱元素であるセシウム、ストロンチウムを除去した廃
液を、組成調整槽４８で濾過器４２の洗浄液と混合し、硝酸、純水により組成調整を行い
オーバーフロー方式により、廃液供給槽１８に貯留する。廃液供給槽１８の廃液をガラス
供給系２０からのガラス原料に供給し、廃液が染み込んだガラス原料をガラス溶融炉１２
内へ供給する。ガラス溶融炉１２は、耐火物の炉体５０の側壁に電極５２を対向配置し、
ガラス原料を通電溶融するものであり、溶融ガラスを下方の排出口から容器内に排出し、
冷却することでガラス固化体となる。このとき、ガラス原料に対して廃棄物の混合割合を
高め、廃棄物濃度４５～５５ｗｔ％のガラス固化体とする。
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【００１６】
　図４は、ガラス固化体へのモリブデン溶解度を表している。一般にガラス固化体へのモ
リブデンの溶解は三酸化モリブデン（ＭｏＯ3  ）の状態で存在するため、モリブデンの濃
度をＭｏＯ3  濃度としてグラフに表している。ここで、ＭｏＯ3  濃度が３～４ｗｔ％以上
で、モリブデンはセシウム等のアルカリ金属、アルカリ土類金属を同伴し、水溶性のモリ
ブデン酸塩としてガラス中に析出することが知られている。現状廃液組成（例）の直線で
は廃棄物濃度が４５％でＭｏＯ3  析出領域となる。モリブデン酸塩の析出を防止して均質
なガラスとするために、現状のガラス固化処理においては、工程変動を考慮して、廃棄物
含有率を２０～３０ｗｔ％となるように設定している。このときのＭｏＯ3  濃度は２％で
ある。それに対して本発明においては、ガラス溶融炉への廃液供給過程にモリブデン除去
ユニットを設けることで、廃液中のＭｏＯ3  の６０％以上を除去し、ガラス固化可能な廃
棄物含有率約５５％においても、ＭｏＯ3  濃度を２ｗｔ％以下に抑えつつ、モリブデン酸
塩の析出のない均質なガラスの製造が可能となる。本発明における廃液組成（例）の直線
では、廃棄物濃度が５５ｗｔ％でもＭｏＯ3  濃度が２ｗｔ％以下となる。
【実施例】
【００１７】
　処理手順の一実施例の詳細について説明する。図５はモリブデン除去ユニットの部分を
示し、図６は発熱元素除去ユニットの前段部分、図７は発熱元素除去ユニットの後段部分
を示している。
【００１８】
　モリブデン除去ユニット１４では、まず沈降分離器３０に、一定の液位となるまで廃液
を受け入れる。所定時間放置して固体成分を沈降分離し、上澄み液のみを全量次の電解析
出器３２に移送する。洗浄液（２．５Ｎ硝酸及び純水）を沈降分離器３０に受け入れ、所
定時間放置して固体成分を沈降分離し、上澄み液を次の電解析出器３２に移送する。再び
洗浄液（硝酸及び純水）を沈降分離器３０に受け入れ、洗浄液の水流によって堆積物（主
にモリブデン酸ジルコニウム）をモリブデン回収槽２２に移送し回収する。
【００１９】
　電解析出器３２に、一定の液位となるまで沈降分離器３０の上澄み液を受け入れる。電
極間に直流通電し電位を調節することでモリブデンを電極表面上に析出させる。電極間の
抵抗値を測定し、所定の抵抗値になるまで通電を続ける。所定の抵抗値に達したならば、
次に通電電気量を求め、所定の値に達したか否かを判定する。所定の通電電気量に達して
いなければ、通電を停止し、廃液を発熱元素除去ユニット１６に移送する。所定の通電電
気量に達したならば、通電を停止し、電極の交換によりモリブデンを回収する。
【００２０】
　発熱元素除去ユニット１６では、まず脱硝器４０に、一定の液位となるまでモリブデン
除去済廃液を受け入れる。攪拌しながら、ｐＨが６．０～７．０になるまでギ酸を添加調
整する。また攪拌しながら加熱蒸気により９５℃に加熱し、その後、室温まで冷却する。
脱硝器４０内の廃液全量を濾過器４２に移送する。濾液は、組成調整槽まで連続的に通過
させる。濾過器４２ではメンブレンフィルタ（ここでは０．４５ＨＶを使用）で濾過処理
を行い、濾液を順次セシウム吸着カラム４４に移送する。メンブレンフィルタ前後の差圧
を測定し、所定値以上に達した場合、脱硝器４０からセシウム吸着カラム４４へのバルブ
を閉じ、フィルタ堆積物を硝酸によって溶解し、組成調整槽４８に移送する。
【００２１】
　濾液を、セシウム吸着カラム４４を通じてストロンチウム吸着カラム４６に移送する。
セシウム吸着カラム４４での処理量が所定量以上になった場合は、脱硝器４０からの廃液
供給を停止し、セシウム吸着カラム４４からストロンチウム吸着カラム４６へのバルブを
閉じ、５Ｎ硝酸アンモニウムをセシウム吸着カラム４４に流し、吸着物を溶離する。そし
て、連続的に溶離液を発熱元素回収槽２４へ移送する。フェリフェライト吸着材を用いる
ことによって、廃液中のセシウムの９８％を除去することができる。セシウム吸着カラム
４４を通過した濾液を、ストロンチウム吸着カラム４６を通して組成調整槽４８に移送す
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る。ストロンチウム吸着カラム４６での処理量が所定量以上になった場合は、脱硝器４０
からの廃液供給を停止し、セシウム吸着カラム４４からストロンチウム吸着カラム４６へ
のバルブを閉じ、０．０５ＮのＥＤＴＡをストロンチウム吸着カラム４６に流し、吸着物
を溶離する。そして、連続的に溶離液を発熱元素回収槽２４へ移送する。Ａ型ゼオライト
吸着材を用いることによって、廃液中のストロンチウムの９７．４％を除去することがで
きる。
【００２２】
　組成調整槽４８に、ストロンチウム吸着カラム４６を通過した濾液及び濾過器４２の堆
積物を硝酸によって溶解した廃液を一定液位まで受け入れる。攪拌しながら硝酸を加え、
固体成分を完全に溶解し、廃液供給槽１８に移送する。廃液供給槽１８からオーバーフロ
ーによって、ガラス固化体中の廃棄物濃度が４５～５５ｗｔ％となるように、ガラス原料
に対して廃棄物量を多くしてガラス溶融炉１２に廃液を供給する。
【００２３】
　このようにして、ガラスに対する溶解度が低く溶解度を超えると水溶性の化合物として
析出する高放射性廃液中のモリブデン、及び発熱量の大きい元素を、廃液供給段階におい
て連続的に分離除去した後、溶融炉へ供給することで、廃棄物濃度を約５５ｗｔ％まで高
くしてもモリブデン酸塩の析出を防止できるとともに、発熱量を低い状態に維持でき、貯
蔵・地層処分コストの大幅な低減を図ることが可能となる。
【図面の簡単な説明】
【００２４】
【図１】本発明に係る高レベル放射性廃液の高減容ガラス固化処理方法の典型例を示す全
体説明図。
【図２】そのモリブデン除去ユニットの一例を示す説明図。
【図３】その発熱元素除去ユニットの一例を示す説明図。
【図４】モリブデン溶解度と廃棄物濃度の関係を示すグラフ。
【図５】モリブデン除去ユニットの処理手順の説明図。
【図６】発熱元素除去ユニットの前段での処理手順の説明図。
【図７】発熱元素除去ユニットの後段での処理手順の説明図。
【符号の説明】
【００２５】
  １０　高レベル放射性廃液
　１２　ガラス溶融炉
　１４　モリブデン除去ユニット
　１６　発熱元素除去ユニット
　１８　廃液供給槽
　２０　ガラス原料供給系
　２２　モリブデン回収槽
　２４　発熱元素回収槽
　２６　オフガス処理系
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