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研究成果の概要（和文）：使用済み核燃料中の希土類・白金族元素といった有価金属の高効率抽出分離を目指してテー
ラー渦誘起型液々向流遠心抽出器の高度化研究を実施し以下の知見と結果を得た。①本抽出器一台でミキサセトラ複数
台分の性能発現を確認、②多段化挙動に及ぼす諸因子(運転条件、溶液条件、回転内筒の濡れ性等)の影響を分散流動解
析、抽出実験と抽出速度計測で解明、③分離に及ぼす抽出速度の影響を解明し、抽出速度が遅く分散性が悪い系でも少
量の試薬添加で多段化を達成、④連続逆抽出の成立性を確認、⑤得られた知見を総合し、テーパー状流動場で良好な分
散流動と高い理論段形成を確認した。

研究成果の概要（英文）：To recover valuable metals such as Lanthanides and PGMs from HLW, a liquid-liquid 
countercurrent centrifugal extractor which can induce Taylor vortices has been developed. Following 
conclusions were obtained. ① Oil-water dispersion behavior has an important role for the extraction and 
separation behaviors with multiple theoretical stages. ② Both fast extraction kinetics and effective 
dispersion behavior are needed for the stable extraction operation with high theoretical stages. ③ The 
improvement of chemical properties and extraction mechanism by the addition of small amount of chemical 
agents such as surfactant and synergist is effective for the increase of theoretical stages. ④ Back 
extraction is attained easily by the proposed centrifugal extractor. ⑤ Excellent oil-water dispersion 
formed in a tapered fluid region is useful for the increase of theoretical stages.

研究分野：原子力化学工学、環境化学工学
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１．研究開始当初の背景 
再処理工程では、使用済核燃料から核分

裂性物質である U や Pu が回収され、大部分
の核分裂生成物を含む高レベル廃液（HLW）
はガラス固化され、地下 300m 以上の深地層
に処分される。しかしながら、HLW をガラ
ス固化するには、Cs、Sr など発熱性核種に
よるガラスへの HLW 投入量の制限、処分施
設の大型化、長半減期核種の存在による減衰
時間の長期化などの問題がある。もし HLW

中の長半減期核種を核種分離したのち、高速
炉で核種変換ができれば、HLW の放射毒性
を早期に低減化することができ、廃棄物処分
の問題が大幅に軽減される（核種分離の例：
Fig.5 参照）。例えば、HLW からマイナーア
クチノイド（Am、Cm など）を 99.9％除去
できれば、HLW を含むガラス固化体の放射
毒性が天然ウランレベルまで低下する時間
が、数万年のオーダーから 300 年まで短縮で
きる。また、使用済核燃料の中には白金族元
素や希土類元素などの有価金属が大量に含
まれており、これらの有価金属を原子炉で積
極的に生産し、それらを将来資源として活用
することが最近検討されている。HLW から
放射毒性の高い金属や有価金属を分離する
「核種分離」には、高効率抽出剤の開発と同
時に放射線防護、臨界安全、抽出剤の放射線
分解低減化の観点から小型かつ高速分離に
適した抽出装置の開発が求められている。 

核種分離には一般に溶媒抽出法や抽出
クロマトグラフィー法（抽出剤を固体担体に
含浸した固体抽出剤を用いたクロマト分離
法）が検討されている。溶媒抽出法は、分離
に適した抽出剤があり、安定した油水接触が
達成できれば、目的金属を高選択的に分離で
きることから、ガス発生や沈殿生成など複雑
な化学環境にある高レベル廃液の処理に適
した分離技術である。しかし溶媒抽出法は
液々接触であるために一般に物質輸送速度
が遅く、ミキサ・セトラやパルスカラムなど
の従来装置では装置の大型化や二次廃棄物
発生量の増大は避けられない。それに対して
抽出クロマトグラフィー法は単純なカラム
操作で高度分離を行うことができる分離技
術であるが、抽出剤を含浸した固体担体から
水相への抽出剤の溶出が避けられず、崩壊熱
やガス・沈殿等の発生で性能は大幅に低下す
るなどの問題があり、HLW を直接分離対象
とするのに相応しい方法とは言い難い。 

HLW を対象とする高放射線場の分離プ
ロセスでは、油水間の高効率接触によって油
水の短い滞留時間で目的の分離を達成する
できる低ホールドアップの小型装置が必要
であり、ガス発生や沈殿発生などの問題にも
対応可能でなければならない。しかしミキ
サ・セトラやパルスカラムなど現行装置には
そうした特徴は見当たらず、新規な抽出装置
の開発が必要である。そこで本研究では核種
分離に適した抽出装置として図 1 に示すよう
な「液々向流型遠心抽出装置」を提案してい

る。装置は二重円管筒で構成され、内筒を回
転させると、装置上部より流入する水相（連
続相）は円環部で Taylor-Couette 流を形成す
る。一方、有機相（分散相）は装置下部から
供給され、Taylor 渦及び回転内筒のせん断力
で微粒化されながら Taylor 渦列を上昇する。
この時、装置内に安定な油水向流並びに濃度
勾配が形成され、1 台の抽出器で高効率抽出
（多数の理論段形成）が可能となる。ガス発
生や沈殿など多少が発生しても分離操作に
影響はない。 

 

２．研究の目的 
高レベル廃液(HLW)からの長半減期核種

や高発熱核種の分離による地下埋設におけ
る環境負荷低減や白金族元素や希土類元素
の分離による有価物回収を行うには核種分
離プロセスの構築が不可欠である。HLW か
らの溶媒抽出法が通常用いられるが、従来型
の溶媒抽出法ではプロセスの大型化や二次
廃棄物大量発生が避けられない。本研究では、
核種分離用の小型かつ高効率抽出 (多数の理
論段形成) が可能な装置として「テーラー・
クエット流を用いた液々向流型遠心抽出装
置」を開発する(図 1)。模擬 HLW から希土類
元素抽出を対象に油水流動解析及び計測結
果と抽出性能（抽出理論段数）の関係を調べ、
抽出性能を向上するための油水流動条件を
明らかにする。更に、油相を微粒化に必要な
内筒（回転筒）と外筒（静止筒）の構造及び
材料物性を明らかにし、希土類元素間の相互
分離の高度化（高多段化）を達成する。 

 

３．研究の方法 
3.1 油水分散挙動観察と流動場解析法 
テーラー渦誘起型遠心抽出器内の流動状

態に及ぼす諸因子の影響を解明するために, 

流動場観察, 水相単相流解析, 超音波計測に
よる水相単相流解析結果の検証を行った．更
に, 油水混相流解析を Volume of Fluid モデル
を用いて実施し, 運転条件や溶液条件が油水
分散挙動に及ぼす影響を調べた． 

3.2 遠心抽出器の多段抽出試験 
テーラー渦誘起型遠心抽出器での単数化

学種の抽出の多段化に及ぼす諸因子(内筒回



転速度, 軸流, スケールアップ, 界面活性
剤や高分子保護の効果など剤)の影響を調べ, 
抽出速度が遅い系での多段化法も検討した． 
3.3 遠心抽出器の多段分離試験 
テーラー渦誘起型遠心抽出器を用いて

Eu/Sm並びにNd/Sm/Eu/Gd/Dy分離特性を明ら
かにし, 抽出速度の効果を明らかにした．段
数解析との比較から, 本抽出器における抽
出速度の影響を明らかにした． 
3.4 形状の異なる遠心抽出器による抽出試験 
抽出器の外筒形状を変更することで流

路・渦形状を変化させた際の流れ場の観察, 
水相単相流並びに混相流解析によって分散
流動場状態を調べた．さらに, D2EHPA-Zn 系
での連続抽出実験を実施した． 

 
４．研究成果 
4.1 抽出器内流動特性の解明 
水相単相流解析の結果, 抽出器上下の両固

定端から流路幅と同等の大きさの渦の誘起
が可視化された．更に非接触で流れ場の計測
が可能な Ultrasonic Velocity Profiler Method に
よる超音波計測により, 装置内の長軸方向速
度分布を取得した計測結果と数値解析結果
は良好に一致した． 

Volume of Fluid model (VOF 法)で油水分散
挙動解析により, テーラー渦構造に従った複
雑な微粒化挙動が可視化され, 油水分散挙動
に及ぼす諸因子の感度解析が実施できる環
境を整備した．油水混相流解析による感度解
析の結果, 有機相の粘性を高めると有機相は
内筒により付着しやすくなり, 周方向に引っ
張られるものの, テーラー渦によって内筒か
ら有機相が効果的には引きちぎられず分散
は限定的である．これに対し, 界面張力を低
下させるとテーラー渦による剪断力によっ
て内筒に付着した有機相が引きちぎられて
効果的に分散する挙動が解析される．即ち, 

定性的には界面張力の方が粘性よりも分散
性向上には重要である（図２）． 

Fig.2 油水分散挙動に及ぼす界面張力の影響 

((a)5 mN/m, (b)10 mN/m, (c)15 mN/m, (d) 20mN/m) 

 

有機相と内筒の濡れ性が低い場合は有機
相に剪断力が効果的繋がらず, 効果的な微
粒化が見られないが, 有機相との濡れ性が
良い内筒の場合は内筒に強く付着する挙動
解析される．このことから, 有機相と濡れ性

の良い材質で作られた内筒を利用し, かつ
効果的に内筒から引き離すことができる回
転数の条件においてより高い性能の抽出操
作が可能であると考えられる． 
4.2 遠心抽出器の多段抽出特性 

D2EHPA-Zn 系に界面活性剤や高分子保護
剤を少量添加することで試薬を添加しない
際には維持できない低回転数でエマルジョ
ンを維持できるようになり, 高い理論段数を
伴う抽出操作が可能となった。試薬添加して
より低回転数でエマルジョンを維持すると
回転数が低いほど高い理論段数が得られた．
より高い回転数でエマルジョンを維持した
方が液滴径の小さいエマルジョンとなるに
もかかわらず回転数が低いほど高い抽出性
能が得られる．これは高回転数では長軸方向
の逆混合効果が大きくなるためである．即ち, 

総括的な物質輸送能力と共に渦による逆混
合を抑えて良好な濃度勾配を抽出器内で維
持することが高い理論段数を得るには必要
である（図 3）． 

Fig.3 D2EHPA-Zn 系に PEG (6000)を有機相に添加

した場合の抽出率に及ぼす回転数の影響 

 
D2EHPA-Zn 系とは抽出メカニズムが異な

る BOBCalixC6-Cs 系抽出速度が遅い系）では
は多段化が困難である．BOBCalixC6-Cs 系で
の抽出速度は D2EHPA-Zn 系の僅か 1/40 であ
り, 抽出速度が速いことも多段抽出にとって
重 要 で あ る ． 抽 出 が 遅 い 系 で あ る
BOBCalixC6-Cs 系の抽出では, 昇温により油
水両相の粘性を低下させることで油水分散
性を向上させると, 平衡自体は抽出され難い
方向にシフトするものの界面積濃度の増加
によって多段化が達成できた． 

4.3 遠心抽出器の多段分離特性 
複数化学種分離系(D2EHPA-Nd/Sm/Eu/Gd/ 

Dy 系)においてもテーラー渦誘起型遠心抽出
器による抽出操作で多段効果が発現する．分
配比から見積もった段数(抽出段; Next)に対し
て分離係数から見積もった段数(分離段; Nsep)

は異なる値をとる． 抽出速度計測から導出
した非平衡時の分離係数(SFnonequ)が, バッチ
抽出試験で取得した平衡時の分離係数(SFequ)

より小さい場合, テーラー渦誘起型遠心抽出
器では単数化学種に注目した抽出段(Next)に
対して 分離係数で評価した分離段(Nsep)は低



くなる．  

TODGA-Nd/Sm/Eu/Gd/Dy 系では抽出速度
が遅く分散性も悪いため, 連続多段抽出は単
独では困難である．この系では高回転数域に
おいてもエマルジョンに遷移しなかった．し
かし, TODGA に AOT やノナン酸を添加する
ことで容易に多段化が可能である．ただし, 

AOT を添加すると逆抽出のために希硝酸と
有機相を撹拌すると第三相が形成された．
TODGA にノナン酸を添加した際は, D2EHPA

への AOT や PEG 添加時とは異なり分散性向
上と共に抽出速度も増大する（図４）．更に, 

希硝酸による逆抽出も可能である．従って, 

工業プロセスでも TODGA にノナン酸を添加
してテーラー渦誘起型遠心抽出器による多
段抽出の実施が効果的であると考えられる． 

Fig. 4  TODGA-Ln 系での添加試薬が油水分散挙

動に及ぼす影響 (1400 rpm),  (a)TODGA, (b) 

TODGA + AOT, (c)TODGA + nonanoic acid, 

(e)TODGA + DOODA(C2)+AOT 

 
4.4 形状の異なる抽出器による抽出高度化 
異なるアスペクト比時の水相単相流解析

では, アスペクト比が小さい(流路幅が広
い)ほど渦サイズは大きくなり, 流れはより
不安定となって渦形状が不均一になる様子
が観察される．アスペクト比が高い(流路幅
が狭い)と渦サイズが小さくなるとともに, 
壁の影響が大きく見られる．抽出実験時の油
水分散挙動においても渦サイズがアスペク
ト比によって変化することが確かめられる．
アスペクト比が小さくなると渦が弱くなり, 
有機相が十分に渦に保持されずに上昇する
ことが予期された．実際の連続抽出実験時は
アスペクト比が小さい場合にはエマルジョ
ンに長軸方向の濃淡がみられ, 有機相の保
持力が高アスペクト比時より小さいことが
確かめられた． 
偏心形状では流体力学の不安定性理論から
予期されるように流れが不安定となった．回
転数が高い場合には長軸方向に渦構造が振
動するウェービーな流れが確認され, それ

に伴って逆混合の増加によって長軸方向の
乱れが増大し, 多段化は限定的となった． 
流路がテーパー形状の時の流動場解析に

よって臨界テーラー数に達しやすい流路下
部から渦が生成する様子と, 下部から上部
に上がるほど渦サイズが増大し, 低アスペ
クト比形状に近づくことによる流れ場の乱
れが見られる．流路がテーパー形状の時, エ
ントレイメントの発生が二重同心円管体系
時よりも大幅に抑えられた．同心二重円管形
状ではエマルジョンに遷移する条件では時
間が経過すると全面エマルジョンに達する
が, テーパー形状では回転数に依存する高
さまでしかエマルジョンは下降しない条件
が存在することが明らかとなった．これに伴
い全体系中で最も高い理論段数(20～40 段以
上)がテーパー形状時に得られた（図５）． 
D2EHPA-Zn 系において, 添加試薬を加える

などの特殊な工夫をせずとも流路形状をテ
ーパー形状などにして流路形状を工夫する
ことで抽出システムの高度化が可能である
ことが示された． 

Fig.5 テーパー形状の流路での Zn-D2EHPA系抽出

性能に及ぼす回転数の影響, (外筒内径 50 mm, 下

部内筒外形 40 mm, 回転内筒径 30 mm, 高さ 200 

mm) 
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