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放射化金属の分留特性の数値解析
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１．はじめに

　原子力施設の解体等により発生する放射化
金属廃棄物の大部分は安定核種であり、そこ
に含まれる放射性核種の量は非常に少ない。
例えば、日本原子力研究所で解体実地試験１）

により解体された動力試験炉（Japan Power 

Demonstration Reactor : JPDR）から排出さ
れた放射化金属廃棄物の量は約１８０ tである。
しかし、JPDR解体廃棄物のデータ分析結
果２）に基づき、その全てが放射能濃度の最も
高い炉内構造物と同等であると仮定しても、
その中に含まれる放射性核種の量は８x 

１０－４％以下であり、僅か１．４ kg程度である。
このように原子力施設の解体に伴って発生す
る金属廃棄物のほとんどは安定核種であるた
め、極微量の放射性核種を除去することによ
って廃棄物量を激減できる可能性がある。安

定核種から放射性核種などの同位体の除去や
分離をするには同位体固有の光吸収を利用し
たレーザーによる選択的励起・電離による方
法が効果的である。しかし、ステンレスなど
多くの元素から構成されている系から個別の
核種をレーザーのみで除去することは、単一
元素から特定の同位体を分離する従来のレー
ザー同位体分離法に比べ、そのシステムが極
めて複雑になるため適当ではなく、レーザー
で処理する元素数を減らす必要がある。その
ためには元素の蒸気圧などの違いによる熱特
性を利用した分留が効果的であり、レーザー
処理との適合性も良いと考えられる。我々は、
放射化金属廃棄物中に含まれる極微量の放射
性核種を除去するために、このような金属の
分留とレーザー照射を組み合わせた金属中の
微量元素の分離方法を提案３）～５）し、その研究

　我々は、原子力施設の解体等により発生する放射化金属廃棄物中に含まれる極微量の放射性核
種を除去し、放射性廃棄物の量を削減するために、原子ビーム状に蒸発させた金属の分留とレー
ザー照射による核種除去を組み合わせた分離方法の研究を行っている。現在、金属の分留特性を
把握するためにHenryの法則をLangmuirの式に適用した簡単なモデルを用いた解析コードを作
成し数値解析を行っている。この解析コードにより、超々ジュラルミン（アルミニウム合金７０７５：
Al-５．６Zn-２．５Mg-１．６Cu-０．２５Cr）の蒸発について解析したところ実験と良く一致する結果が得ら
れた。
　更に、本解析コードを用いて、動力試験炉（JPDR) から排出されたSUS３０４を母材とする炉内
構造物について分留特性の解析を行った結果、１/１００以下に減量できる可能性を示すことができ
た。本稿では、この解析モデルを中心に解析結果について報告する。
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を行っている６）～９）。
　我々が提案している方法は、微量の放射性
核種を含む合金や金属をFig.１（a）に示すよ
うに真空中で原子ビーム状に蒸発させ、各元
素の蒸気圧等の熱特性の違いによる蒸発時刻
の差を利用して分離する。しかし、熱特性が
似ているため同時刻に蒸発する元素や同位体
を分留のみで分離することはできない。そこ
で、Fig.１（b）に示すように、その元素群が
蒸発している時間内に、放射性核種を含む元
素あるいは特定の放射性同位体のみに吸収さ
れる波長のレーザー光を照射することによ
り、目的の元素あるいは同位体のみをイオン
化することによって、電磁的に分離、回収す
る。この方法による分離は原子力施設の解体
等で発生する放射化金属廃棄物の減量に適用
できるばかりでなく、核種分離を元素分離に
置き換えることにより、一般の合金や金属に
含まれる微量元素の量を制御する等への応用
が可能である。このような金属の分留とレー
ザー照射を組み合わせる方法においては、分

留による分離が非常に重要である。そこで、
我々はこのように原子ビーム状に蒸発させた
金属の分留をモデル化して、簡単な解析コー
ドを作成し、その検証を行っている。

２．解析モデル

　分留では、高真空中で金属を融点以上に加
熱し、液体金属の状態から原子ビーム状に全
量蒸発させ、各元素の蒸気圧等の熱特性の違
いによる蒸発時刻の差を利用して分離する。
このため、分留が行われる系を溶融した液体
金属と蒸発した原子から形成される液体と気
体からなる混合系とみなすことができる。そ
こで、それぞれの系について考察する。
�　気体の系（原子ビーム）
　最初に、原子ビーム状に蒸発させる気体の
系について考える。本方法は蒸発時刻の差を
利用して分離することから、蒸発原子と他の
時刻に蒸発する原子との混合を低く抑える必
要がある。このために、他の元素や真空雰囲
気に含まれる他の分子との衝突による拡散等

Fig. 1　Process of distillation and laser separation.
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を防ぎ、狭い範囲に凝集させるため、原子を
ビーム状に蒸発させる必要がある。このよう
に原子をビーム状に蒸発させ、狭い凝集面に
回収するためには、蒸発面から凝集面までの
距離に比べて原子の平均自由行程が十分長い
必要がある。蒸発する原子の温度をT、圧力
をP、分子半径をDとすると、平均自由行程
lは、

                　 　　　　　　　　　　　　…�

であるから、蒸発する原子の温度Tと圧力P

は以下の関係で表される。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　…�

但し、k=１．３８x１０－２３ J/Kはボルツマン定数で
ある。今、多くの金属元素の金属結合半径は
２Å 以下であり、イオン半径は更に小さいの
で、原子半径を２Å と仮定し、蒸発面から凝
集面までの距離を１mとし、必要な平均自由
行程をその１０倍の１０ m程度と仮定すると、

　　　　　　　　　　　　　　　　　　…�

となり、これを満足するときに原子はビーム
状に蒸発し、他の原子と衝突すること無しに
凝集面に到達することができる。例えば、こ
の式から、１０－３ Pa以下の真空中で蒸発する
元素はほぼ全てが原子ビーム状に蒸発し、こ
のため蒸発原子は溶液に戻ってくることは無
く、溶液に対しては理想気体として振舞うこ
とが判る。
�　液体の系（溶融金属）
　次に、液体の系について考える。加熱さ
れ、融点を超えて液体金属となった放射化金
属廃棄物に含まれる放射性核種は非常に微量
である。このため、溶媒である母材に微量の
放射性核種が溶質として溶け込んだ希薄溶液
とみなすことができる。従って、溶媒が極微
量の溶質から受ける作用を無視することがで

きる。更に、蒸発した原子はビーム状に蒸発
するため溶液に戻ることはない。これらのこ
とから、溶媒を理想溶液と仮定できる。同様
に溶質間の相互作用も無視できるが、溶質が
溶媒から受ける作用は無視できない。しかし、
後で述べるように溶媒中における溶質の活量
係数を導入することで、その作用を取り入れ
ることができる。
�　解析モデル

　これらより、本方法においては、微量の放
射性核種を含んだ鋼材が溶融した液体金属を
理想溶液、�式を仮定できる環境において蒸
発する原子をビーム状に蒸発する理想気体と
してモデル化できる。
　このモデルでは、蒸発原子は蒸発面に戻っ
てこないので、Langmuirの式を適用するこ
とができ、物質 i の蒸発速度は以下の式で表
わされる。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　…�
但し、時刻 t 、温度Tにおける物質 i の単位
面積あたりの蒸発量をwi（T（t））、その混合物
質中の分圧をPi（T（t））とし、原子量をMi、蒸
発係数をKとした。
　一方、溶融した液体金属を理想溶液と仮定
できるので、溶質にはHenryの法則が適用で
き、溶質 i の分圧を、その原子濃度比率Ni（T

（t））と溶質単体の蒸気圧Pi
0（T（t））の積で表

すことができる。しかし、先に述べたように
溶質間の相互作用は無視できるが、溶媒が溶
質に及ぼす作用は無視できない。そこで、溶
媒中における溶質の存在状態を熱力学的に表
す化学ポテンシャルが原子濃度比率に依存
し、そのずれの程度が活量係数γiで表わされ
ることから、実質的な原子濃度比率を活量係
数と原子濃度比率の積で表わすことによって
溶媒が溶質に及ぼす作用を取り入れることが
できる。これにより、混合溶液から蒸発する
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溶質 i の分圧を実質的な原子濃度比率である
γ i Ni（T（t））を使って、以下のように表すこ
とができる。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　…�

　ところで、溶液は蒸発により、その原子濃
度比率が変化する。そこで、物質 iの初期質
量をwi, ０、蒸発面面積をαとすれば、ある時刻 

t における物質 i の質量はwi, 0－αwi（T（t））
となり、その原子濃度比率は、

　　　　　　　　　　　　　　　　　　…�
となる。
　また、物質 i の単体の蒸気圧は以下の
VanLaarの式を用いて、温度依存性を与える
ことができる。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　…�

但し、A、B、C、Dは定数である。
　�式から判るように、温度Tが時間tによ
らず一定であれば、混合物質のそれぞれの蒸
気圧（分圧）は蒸発源における混合物質のそ
れぞれの原子濃度比率に比例する。従って、
蒸発源に蒸発物質を補充することが無けれ
ば、蒸発により原子濃度比率が変化するため、
時刻により蒸気の組成も変化し、分離能力も
変化する。

３．実験結果と解析結果の比較７）

　上のモデルに基づいてRunge-Kutta法を
用いた解析コードを作成し、数値解析を行い、
実験と比較した。対象とした合金は、その蒸
気圧が９００ K程度で１Paに達するMg、Znと
１７００ K以上にならないと１Paを超えないAl、
Cu、Crで構成されるアルミニウム合金７０７５
（超々ジュラルミン：Al-５．６Zn-２．５Mg-１．６Cu-

０．２５Cr）を選んだ。このように高蒸気圧の
Mg、Znと低蒸気圧のAl、Cu、Crで構成さ
れる超々ジュラルミンは、分留による元素分
離が顕著に起こると予想され、数値解析との
比較・検証を行うのに適当な金属である。

Fig. 2　Experimental set up.
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�　ジュラルミンの分留実験

　使用した実験装置の概略図をFig.２に示
す。装置は、ターボ分子ポンプとロータリー
ポンプにより１x１０－３ Pa以下の真空に保た
れた真空容器と、その内部に設置された、熱
電対（WRe５-２６）で測定した温度を元にPIDで
温度制御される最高加熱温度１７７３ Kの抵抗
加熱蒸発装置、そして、最大分析質量数４００
（M/e）の四重極質量分析計で構成される。蒸
発装置は内径８．３mmφ、高さ１６mmのPBN

（窒化ホウ素）製ルツボとタングステンヒータ
で構成され、加熱された金属は原子ビーム状
に蒸発し、ルツボの中心から高さ１２８mm上に
ある質量分析計に導かれフィラメントにより
イオン化され、イオン電流が計測される。計
測されたイオン電流、質量数に比例するラン
プ電圧、時刻及びルツボ温度は、分解能１２bit

のA/Dコンバータを通してコンピュータに取
り込まれる。

　実験は、市販の超々ジュラルミンロッドか
ら３７８．７mgを分取し、これを室温から１７７３K

まで昇温速度２００K/hで加熱し、全量蒸発させ
た。質量分析計は質量数２０から７０までを２００
秒で掃引し、時刻、ルツボ温度、イオン電流
及び掃引ランプ電圧を２００ms毎にコンピュー
タに取り込んだ。
�　ジュラルミンの数値解析

　数値解析では計算条件を実験条件と一致さ
せた。但し、Alを溶媒、ZnやMg等のその他
の微量元素を溶質とし、各成分の活量係数と
して、それぞれの初期濃度における値を採用
した。また、ジュラルミンは理想的に蒸発す
ると仮定し、その蒸発係数をK＝１とした。
�　実験結果と数値解析の比較

　実験で取り込んだデータのイオン電流を質
量数毎に積分し、経過時間について整理した
結果をFig.３（a）に、その数値解析結果を
Fig.３（b）に示す。実験では、Crが観測され

Fig. 3　Characteristics of vaporization of duralumin.
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なかったが、これは、Crの含有量が０．２５％と
少なく、短時間での蒸発であったために、２００
秒の長い測定インターバルに掛からなかった
ためである。また、数値解析では現れなかっ
たZnの２つのピークは、ジュラルミンの融
点（８５０K）以下で固体表面から昇華したZnと
融点以上に上昇した後に融解したジュラルミ
ンから蒸発したZnとが観測されたためであ
り、固体からの昇華と液体からの蒸発の２段
階で蒸発したことが判る。それ以外の点につ
いては実験と数値解析で非常に良い一致をし
ていることが判る。
　これらの結果より、Henryの法則をLa 

ngmuirの式に適用した数値解析の結果は、昇
華を伴わなければ、実験結果と良く一致する
ことが判った。

４．放射化金属廃棄物の数値解析９）

　上の実験と数値解析の比較によって、本モ
デルによる数値解析では、昇華を伴わない溶
融した金属からの蒸発を良く再現できること
が明らかになった。そこで、融点以上で蒸発
させる場合についてJPDRの放射化金属廃棄
物である炉内構造物（放射能濃度：１．０x 

１０１３Bq/t）を対象に数値解析を行った。更に、
放射化金属廃棄物の減量と減量前後の廃棄物
の冷却期間について考察を行った。
�　数値解析結果

　蒸発条件は、単位面積当たりの蒸発量を
１０g/cm２と し、１８００～２６００Kまで蒸発速度
２００K/h、４時間で全量蒸発させるとした。ま
た、活量係数は鋼材の最大成分であるFeに対
する平均濃度における値を採用し、濃度によ
らず一定とした。更に、理想的な蒸発を仮定
し、蒸発係数をK＝１とした。
　解析結果をFig.４に示す。グラフの上２段
が安定元素、下３段は放射性核種である。安
定核種であり全体の９７％以上を占めるFe、
Ni、Crは１８００～２１２２Kの間に大部分が蒸発し
ていることが判る。放射性核種である１５２Eu、

１５４Eu、５４Mn及び１２５Sbは蒸発開始直後の１８００K

でほぼ蒸発しつくし、１４Cと９４Nbは２６００K近
い高温になってから蒸発している。従って、
１５２Eu、１５４Eu、５４Mn、１２５Sb、１４C及び９４Nbは分
留によりFeから除去できるが、それ以外の
５５Fe、５９Ni、６３Ni及び６０Coについては、Feとほ
ぼ同時刻・同温度帯で蒸発するため、分留で
の除去は困難である。
�　放射化金属廃棄物の減量

　現在、原子力施設の解体金属廃棄物等の処
分を目的として、原子力安全委員会において、
放射性物質として取り扱う必要のないもの
（クリアランスレベル）の調査・検討が行われ、
その処分や再利用等についての基準の作成が
試みられている１０）。実際、放射化金属廃棄物
を減量するためには、それぞれの放射性核種
がクリアランスレベルを満足する必要があ
る。そこで、上の解析結果を元に蒸気中に含
まれる放射能濃度を核種毎に計算しクリアラ
ンスレベルと比較した。その結果、１５２Euと

Fig. 4　Vaporization Rate of isotope elements in 
radioactive metallic waste of JPDR



RISTニュース　No．３９（２００５）

－29－

１５４Euについては１８０２Kを超えるとクリアラ
ンスレベルを下回り、１４Cと９４Nbについては
２１２２K未満でクリアランスレベルを下回るこ
とが判った、従って、１８０２～２１２２Kの間に蒸
発する成分のみを回収することによってこれ
ら４つの核種をクリアランスレベル以下にす
ることができる。そこで、蒸発成分を～
１８０２K、１８０２～２１２２K及び２１２２K～の３つに分
割して回収するとして、廃棄物中に含まれる
放射性核種の元の廃棄物の量に対する割合
（Fractional ratio）と放射能濃度及びクリア
ランスレベルを満足させるために要する期間
を計算し、Table１にまとめた。これによれ
ば１８０２～２１２２Kの間には全体の９９．２％が蒸発
し、上の４つの核種についてはクリアランス
レベルを満足させることができる。しかし、
その他の核種はクリアランスレベルを満足さ
せることができない。そこで、６０Coがクリア
ランスレベルを満足するために要する冷却期
間が１２６年であることから、全ての放射性核
種が１３０年程度の冷却期間でクリアランスレ
ベルを満足するために必要な除去率を核種の
半減期から計算した。その結果、５９Niについて

は、約９７％、６３Niについては約９９．７％となっ
た。従って、これら２つのNiの放射性同位元
素をレーザー処理等によって更に除去し、１３０
年の冷却期間をおくことにより、放射化金属
廃棄物の９９．２％をクリアランスレベル以下に
でき、残りの０．８％を放射化金属廃棄物として
処分すればよいことになる。
　一方、これらNiの放射性同位元素の必要な
除去率が９９．７％であることから、放射能濃度
が炉内構造物の０．３％である３．０x １０１０ Bq/t以
下の放射化金属廃棄物や、ニッケルの含有量
がSUS３０４の０．３％以下である炭素鋼等の放
射化金属廃棄物については、その中に含まれ
る放射性ニッケルは１３０年の冷却期間をおく
ことで、クリアランスレベルを満足させるこ
とができる。従って、このような放射化金属
廃棄物については、核種除去をすることなく
分留のみで１/１００以下に減量できる可能性が
あることが判る。
�　放射化金属廃棄物の冷却期間

　これらの結果から、クリアランスレベル比
の冷却期間による変化を各放射性核種の寿命
より計算した結果をFig.５に示す。但し、ク

Table 1　Period in which clearance level is satisfied for radioactive metallic waste of JPDR
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リアランスレベル比は各放射性核種の放射能
濃度をクリアランスレベルで割った値の最大
値を取った。従って、全ての放射性核種がク
リアランスレベルを満足すれば、このクリア
ランスレベル比は１を下回る。このグラフか
ら処理前後いずれの場合においても、放射化
金属廃棄物は６０Coの寿命により１３０年程度で
大幅にクリアランスレベル比が下がるが、そ
の後は放射性ニッケルの長い半減期のためク
リアランスレベル比が下がらない。特に、処
理前（Before processing）の放射化金属廃棄
物はクリアランスレベル比が１０３と高い状態
で１０万年近く続く。また、分留後（After 

distillation）も数十万年の冷却期間が必要で
あるが、１４Cや９４Nbが除去されているため、ク
リアランスレベル比は処理前の１/１０であり、
その毒性は低い。一方、分留とレーザー処理
（Before distillation and laser processing ：
レ ー ザ ー 処 理 に よ り５９Niの９７％、６３Niの
９９．７％を除去したと仮定）をした放射化金属
廃棄物は１３０年の冷却期間をおく事によりク
リアランスレベルを満足できる。ここで、先
に議論した「放射能濃度が炉内構造物の０．３％

である３．０x１０１０ Bq/t以下の放射化金属廃棄物
を分留処理のみ実施した場合」については、
この分留とレーザー処理後の放射化金属廃棄
物に対応するので、やはり、１３０年の冷却期間
でクリアランスレベルを満足することができ
る。
　このように、分留あるいは分留とレーザー
処理を組み合わせることによって、数十万年
もの冷却期間が必要な放射化金属廃棄物を
１３０年程度の冷却期間で一般廃棄物とするこ
とが可能になる。

５．おわりに

　Henryの法則をLangmuirの式に適用し、
原子ビーム状蒸発を用いた真空分留について
モデル化を行い、解析コードを作成した。こ
れを用いて超々ジュラルミン（アルミニウム
合金７０７５：Al-５．６Zn-２．５Mg-１．６Cu-０．２５Cr）
の蒸発実験について数値解析したところ、良
く一致する結果が得られた。更に、JPDRの
解体に伴い排出された放射化金属廃棄物を対
象にステンレス鋼（SUS３０４）を母材とする
炉内構造物について原子ビーム状蒸発を用い

Fig. 5　Clearance level ratio



RISTニュース　No．３９（２００５）

－31－

た分留特性の数値解析を行った結果、分留に
よって１８０２～２１２２Kの間の蒸発物を回収する
ことにより、１５２Eu、１５４Eu、１４C及び９４Nbを除
去することが可能であり、更に、５９Niと６３Ni

の核種分離による除去を行うことで、クリア
ランスレベルを満足できることが判った。更
に、放射能濃度が３．０x１０１０ Bq/t以下である放
射化金属廃棄物については、分留のみで減量
できる可能性があることが判った。なお、本
分留方法は、原子ビーム状に蒸発させること
が特徴であるが、これは、原子法レーザー同
位体分離の蒸発方法と同じである。このため、
更に除去が必要な５９Niと６３Niについては、
レーザーを用いた核種分離による除去が利用
できると考えられる。
　今後、放射能濃度の違いによる放射化金属
廃棄物の分留特性の数値解析や分留実験を実
施するとともに、分留のみで除去できない
５９Niと６３Niについてのレーザーを用いた核種
分離等による除去方法の検討及び実験を実施
する必要がある。また、本解析および実験に
おいて、１cm２足らずの蒸発面積において数g

の物質を蒸発させる場合について良く一致す
ることが判っているが、１m２程度の蒸発面積
で数tの物質を蒸発させる必要がある実用規
模の分留については、蒸発面の温度分布や溶
融金属の熱対流あるいは昇華などを取り入れ
た、より実用規模に近いモデルによる数値解
析の必要がある。
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