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研究成果の概要（和文）： 福島原発事故で発生した汚染物の合理的な処理･処分ｼｽﾃﾑ構築に向け、従来とは異なる固体
･液体汚染物の性状研究、固体･液体汚染物の処理研究、発生廃棄物の処分研究の3分野に分け、基盤ﾃﾞｰﾀの取得を行っ
てきた。
 その結果、燃料ﾃﾞﾌﾞﾘの性状、核種の溶出挙動、汚染物の除染法、汚染水の処理法、高塩濃度環境下での核種の移行挙
動等、燃料ﾃﾞﾌﾞﾘをはじめとした従来知見の少ない海水を含む水溶液に接する条件下で発生した放射性廃棄物の処理･処
分技術の開発に資する多くのﾃﾞｰﾀを取得し、福島原発事故廃棄物の処理･処分方策に貢献しうるとともに、放射性廃棄
物の処理･処分分野の進展に寄与しうる成果を出している。

研究成果の概要（英文）： Basic research for constructing rational treatment and disposal system of 
radioactive wastes generated by Fukushima Dai-ichi nuclear accident have been performed in three research 
fields of characteristic of solid and liquid contaminants, treatments of solid and liquid contaminants, 
and radioactive waste disposal.
 As a result, we have obtained many useful data on properties of fuel debris, leaching behavior of 
nuclides from debris, treatment methods of contaminated water, solidification method of wastes, novel 
decontamination methods, migration behavior of nuclides in the fields containing salts of high 
concentrations, and so on. These results are expected to contribute to the management plan of radioactive 
wastes generated under abnormal conditions in contact with water containing seawater in the Fukushima 
Dai-ichi nuclear accident, and to the progress of radioactive waste managements.

研究分野： 核燃料サイクル工学、放射性廃棄物処理・処分、アクチノイド化学
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１．研究開始当初の背景 
これまでの国内外における原子炉重大

事故は、米国のスリーマイル島原発にお
ける冷却材喪失事故及び旧ソ連のチェル
ノブイリ原発事故における原子炉爆発事
故である。いずれの場合も原子炉運転中
の事故であり、今回の福島第一原子力発
電所事故のように震災により原子炉停止
後の冷却材喪失事故とは異なる。本事故
では、原子炉4基を含む施設の崩壊 , サイ
ト内の高レベル汚染 , 炉心冷却に伴う高
汚染水の大量発生 , サイト外の広範囲な
汚染等 , 未曾有の規模である。また、事
故発生時、応急的な核燃料冷却のため、
海水が原子炉内に注入されたことから、
高温状態であった核燃料が海水を含む冷
却水と接触したことが、従来の事故では
なかったことである。事故の復旧のため
には、サイト内に大量に存在する放射性
物質により高濃度に汚染されたコンクリ
ート , 配管 , 機器設備等の固体汚染物や
廃油 , 廃液 , 冷却水等の液体汚染物を処
理することが、重要かつ緊急な課題とな
っている。さらに、これら廃棄物は従来
の硝酸系再処理プロセスから発生する放
射性廃棄物には該当しない異質な性状の
廃棄物であり、新たな科学的知見の取得
と新しい概念に基づく処理･処分法の研
究･開発が必要となっている。  

 
２．研究の目的 

本研究では、福島原発事故で発生した
汚染物の合理的な処理･処分システムの
構築に向け、汚染物の性状評価－除染･処
理－廃棄物の保管･管理－廃棄物の最終
処分を各プロセス間の整合性を考慮し、
プロセス全体としての合理性を図った処
理･処分システムの開発のための基盤研
究を行うことを目的とした。  
 
３．研究の方法 

上記目的を達成するため、従来とは異
なる固体･液体汚染物の性状研究、固体･
液体汚染物の処理研究、発生する廃棄物
の処分研究の3分野に分け、相互に連携し
つつ実験に基づく科学的データを取得し
た。研究方法の概要を以下に示す。  
（１）固体･液体汚染物の性状研究 
模擬デブリを UO2 と Zr, Fe 等の混合物を

種々の条件で加熱処理して作製し、その性状
を調べると共に、模擬燃料デブリの海水及び
純水系での浸漬試験を行い、核種の溶出挙動
を調べた。 
（２）固体･液体汚染物の処理研究 

Cs 吸着ゼオライト(ZEO)を作製し、種々の
条件で溶融処理をし、最適なガラス化条件を
検討すると共に、得られた固化体の化学的耐
久性を調べた。また、ウラン酸化物を主に、
イオン液体(IL)への溶解性や溶解種の抽出特
性を調べると共に、超臨界 CO2(scCO2)媒体へ

のランタノイド(Ln)(III)錯体や Sr(II)錯体の溶
解性を調べ、これら媒体の除染への適用性を
検討した。さらに、汚染水処理技術として、
各種不溶性フェロシアン化物(FC)担持 ZEO
複合吸着剤(Fc･ZEO)を合成し、それらの Cs(I), 
Sr(II)に対する吸着特性とそれら固化体の安
定性を調べると共に、タンニン酸複合吸着剤
も開発し、その各種金属化学種の吸着特性を
調べた。汚染水中のトリチウム(T)についても、
水･水素化学交換反応を用いた分離法を検討
し、プロセス評価を行った。 
（３）廃棄物処分研究 
海水成分を含んだ廃棄物の処分を想定し、

高濃度の塩分を含む環境下でのベントナイ
ト中の陽イオン(Na+, Cs+等)及び陰イオン
(SeO3

-, SeO4
2-, MoO4

2-, IO3
-等)の拡散挙動を調

べると共に、冠水地下環境を想定してセメン
トの主成分であるカルシウムシリケート水
和物(CSH), カルシウムアルミノシリケート
水和物(CASH)と Cs+との相互作用を調べた。
また、Cs 含有 ZEO のセメント固化の可能性
について Cs+の浸出挙動から評価すると共に
FC 系吸着剤の安定性への微生物の影響を調
べることで評価した。 
 
４．研究成果 
（１）固体･液体汚染物の性状研究 
① 固体汚染物性状研究 
燃料酸化物及び構造材からなる燃料デブ

リの性状に関して、主成分である U 及び Zr
酸化物の XRD による相解析や核分裂生成物
(FP)とマイナーアクチノイド(MA)の挙動に
ついて検討し、低温では蛍石型構造が安定で
あるが、温度の上昇とともに高酸化状態の構
造、蛍石型構造に近い構造が現れることを明
らかにしている。また、上記酸化物について、
構造の変化に及ぼす雰囲気や組成の影響を
調べ、酸素分圧の増加とともに蛍石型構造へ
の Zr の固溶度が増加すること、また Zr 濃度
が増加すると U の酸化が抑制される等、重要
な知見を得ている。さらに、MA(Np, Am)トレ
ーサーを添加した試料を調製し、高温におい
ては Am の一部が揮発するという現象を見出
している。以上のように、今後のデブリ処理
を考える上での貴重な知見を提供している。 
② 液体汚染物性状研究 

FP の一つである Sr と海水系成分との反応
性を評価するため、室温及び高温での溶解度
測定と生成する沈殿物の分析を行い、その結
果と海水成分の硫酸塩や炭酸等の影響を熱
力学的に考慮した平衡計算結果との比較に
より、沈殿生成機構を提案している。また、
固体汚染物性状研究で作製された酸化物の
原子炉での中性子照射を行い、FP を生成させ
た後、この試料を海水に浸漬することにより、
各核種の海水への溶出挙動について調べて
いる。その結果、137Cs をはじめとする複数種
の FP(103Ru や 95Zr 等)が浸漬海水中に検出さ
れ、その量は高酸素分圧で作製した試料の方
が多いこと、U 溶出量との間に相関があるこ



    

とを見出している。さらに、237Np, 241Am, 236Pu
及び 152Eu を添加した模擬デブリについても
同様の海水浸漬試験を行い、アクチノイドの
溶出量は極めて低いこと、溶出量がデブリ中
の U-Zr の固溶度に影響されることを明らか
にしている。このように、汚染水中の放射性
核種の成分検討の上で基本となるデータを
提供している。 
（２）固体･液体汚染物の処理研究 
① 固体汚染物処理研究 
様々な廃棄物の新ガラス固化技術の研究

として、Cs 吸着模擬 ZEO 廃棄物の融剤を加
えた溶融法について試験し、最適な固化処理
条件が、融剤添加量(ホウ酸ナトリウム 30 
wt%), 溶融温度(1100 ℃), 溶融時間(3 時間)
であること、溶融処理により 60 ％減容する
こと、Cs の固定化率も向上すること等を明ら
かにしている。 
また、IL を用いた除染法の研究として、IL

による各種金属酸化物の溶解性や金属イオ
ンの抽出挙動等を調べ、熱応答性ベタニウム
系 IL と過酸化水素添加の組合わせにより U
汚染物の除染と過酸化物としての U 回収が
可能であること等を見出している。さらに、
scCO2 を媒体とした除染法の基本データとな
る核種の溶解性について検討し、フッ素を含
むキレート剤 (例：6,6,7,7,8,8,8-heptafluoro- 
2,2-dimethyl-3,5-octanedionate)を配位させるこ
とで Ln(III)錯体の溶解度を高め得ること、メ
タノールを少量添加することで除染効率を
向上しうること、scCO2 にフッ素化クラウン
エーテルを添加することで Sr(II)を選択的に
抽出分離しうることを見出している。このよ
うに、従来法では除染し難い廃棄物の新規除
染技術として、IL 及び scCO2を媒体とした除
染法の可能性を提案している。 
② 液体汚染物処理研究 

FC･ZEO による Cs/Sr の選択的除染と吸着
材の処理法等について検討し、海水から Cs
をほぼ100%、Srを60%以上吸着できること、
不溶性 FC 自体及び FC･ZEO の高温での熱分
解挙動を明らかにするとともに、1,000°C 以
上のプレス焼結固化により Cs の揮発を抑え
た安定固化が可能であること、Cs 浸出を低減
し得ることを明らかにしている。 
また、タンニン(TN)酸を多孔質シリカに担

持した TN 吸着剤による海水中の種々元素の
吸着特性を評価し、U(VI)で分配係数 100 程度、 
Ln(III)で 500～1000 程度の強い吸着能を持つ
こと、Ln(III)への強い吸着特性は MA(III)を強
く吸着する可能性を示すこと、イミダゾール
型陰イオン交換樹脂と TN 酸の複合吸着剤を
用いることで I-及び IO3

-を含む多くの核種を
吸着･分離し得ること等を明らかにしている。 
さらに、疎水性 Pt 触媒を用いた水・水素同

位体交換法による汚染水からのT回収プロセ
スに関する研究を行い、流通型反応装置を用
いた海水を含む汚染水条件における水蒸
気・水素間の H/D（T 模擬）同位体交換速度
を測定し、Pt 触媒の高い安定性と既存の触媒

と同等以上の同位体交換性能を示すこと、汚
染水中の T 濃度を 1000 Bq/cm3と仮定し、処
理量 105 t/年, T濃縮度 104, 処理後のT濃度 60 
Bq/cm3 の環境基準以下で排水する条件でプ
ロセス規模の評価を行い、水･水素化学交換
プロセスの交換反応塔の塔径 6.3 m, 塔長 8 m
の規模となることを明らかにしている。この
ように、汚染水処理に適用しうる新しい技術
を提示している。 
（３）廃棄物処分研究 
海水成分を含んだ廃棄物の処分を想定し、

イオン強度(IS)の変化に伴うベントナイト中
の陽及び陰イオンの移動挙動の変化につい
て実験的に調べ、Cs+については見かけの拡散
係数(D)に及ぼす IS の影響は大きくないが、
Dの活性化エネルギー(Ea)は ISの影響を受け
ていること、これが収着の温度依存性に起因
することを明らかにし、かつ収着の影響を排
除した Ea が乾燥密度によって異なることか
ら、Cs+は低乾燥密度では空隙内の自由水中を、
高乾燥密度では層間内を主として移行して
いることを見出している。一方、陰イオンに
ついては、高 IS ではベントナイトの乾燥密度
が低い場合は D が大きくなる傾向があるが、
乾燥密度が高い場合はその変化は小さいこ
と、Fe2+共存によって SeO3

2-の移行が抑制さ
れること、D の Ea 値が自由水中の陰イオン
のものと同等であることから、ベントナイト
自由空隙中を拡散経路としていること等を
明らかにしている。 

また、高塩水環境におけるCs+とコンクリ
ートとの相互作用について検討し、Ca/Siモル
比（C/S比）が0.4に低下してもカルシウムシ
リケート水和物(CSH)は安定であること、
CSHとCs+との相互作用はC/S比が小さい方が
強くなることを明らかにするとともに、この
相互作用はNa+との競合が顕著で、収着分配
係数(Kd)がNa+の共存しない系の1/3のとなり、
処分場の構造物等に利用するセメントがそ
の劣化によってCs+の閉込め効果を向上させ
うることを示唆する結果を得ている。 

さらに、Cs+を吸着したZEOやFCの処理･処
分に関して、ZEO吸着材の処分形態として
セメント固化が有力な選択肢の一つである
ことを見出し、一方、FCに対しては、ある
種の微生物がFCをCN-にまで分解可能である
ことを確認し、FCを容器等に入れて直接処分
すると、放射線量の高い時はCs+の進出がなく
安全だとしても、放射線量が十分落ちた後に
微生物活動によってCN-が浸出する可能性の
あるとの知見を得ている。 
 
以上のように、従来知見の少ない海水を含

む水溶液に接する条件下で発生した放射性
廃棄物の処理･処分に資する多くのデータを
取得・集積しており、福島原発事故廃棄物の
処理･処分方策に貢献しうるとともに、放射
性廃棄物の処理・処分分野の進展に寄与しう
ると考えられる。 
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