
(57)【要約】
【課題】　プルトニウム冨化度や熱履歴に影響されることなく、酸化プルトニウムを含む
規格外燃料および／または廃棄物からプルトニウムを単独で回収する方法を提供すること
を目的とする。
【解決手段】　酸化プルトニウムを含む規格外燃料および／または廃棄物と、炭化珪素と
を混合した後、加熱してプルトニウムと珪素との共晶体を形成し、次いで当該共晶体を硝
酸に溶解させ、プルトニウムを硝酸プルトニウムとして回収する酸化プルトニウムを含む
規格外燃料および／または廃棄物からのプルトニウム回収方法とした。これにより、共晶
体を形成している珪素、未反応の炭化珪素及び反応副生成物の珪素酸化物等は、硝酸に不
溶解となるため硝酸プルトニウムを単独で効率よく回収できる。
【選択図】　なし
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【 特 許 請 求 の 範 囲 】
【 請 求 項 １ 】
酸 化 プ ル ト ニ ウ ム を 含 む 規 格 外 燃 料 お よ び ／ ま た は 廃 棄 物 と 、 炭 化 珪 素 と を 混 合 し た 後 、
加 熱 し て プ ル ト ニ ウ ム と 珪 素 と の 共 晶 体 を 形 成 し 、 次 い で 当 該 共 晶 体 を 硝 酸 に 溶 解 さ せ 、
プ ル ト ニ ウ ム を 硝 酸 プ ル ト ニ ウ ム と し て 回 収 す る こ と を 特 徴 と す る 酸 化 プ ル ト ニ ウ ム を 含
む 規 格 外 燃 料 お よ び ／ ま た は 廃 棄 物 か ら の プ ル ト ニ ウ ム 回 収 方 法 。
【 請 求 項 ２ 】
前 記 加 熱 を 真 空 中 に て 行 う こ と を 特 徴 と す る 請 求 項 １ に 記 載 の プ ル ト ニ ウ ム 回 収 方 法 。
【 請 求 項 ３ 】
前 記 加 熱 を 非 酸 化 性 雰 囲 気 中 に て 行 う こ と を 特 徴 と す る 請 求 項 １ に 記 載 の プ ル ト ニ ウ ム 回
収 方 法 。
【 請 求 項 ４ 】
前 記 加 熱 を 、 １ ０ ０ ０ ℃ ～ １ ７ ０ ０ ℃ の 範 囲 で 行 う こ と を 特 徴 と す る 請 求 項 １ な い し ３ の
い ず れ か １ 項 に 記 載 の プ ル ト ニ ウ ム 回 収 方 法 。
【 請 求 項 ５ 】
前 記 共 晶 体 を 、 ２ Ｎ ～ ７ Ｎ ， ２ ０ ℃ ～ ７ ０ ℃ の 硝 酸 に 溶 解 さ せ る こ と を 特 徴 と す る 請 求 項
１ な い し ４ の い ず れ か １ 項 に 記 載 の プ ル ト ニ ウ ム 回 収 方 法 。
【 発 明 の 詳 細 な 説 明 】
【 技 術 分 野 】
【 ０ ０ ０ １ 】
　 本 発 明 は 、 酸 化 プ ル ト ニ ウ ム を 含 む 規 格 外 燃 料 お よ び ／ ま た は 廃 棄 物 か ら プ ル ト ニ ウ ム
を 回 収 す る 湿 式 処 理 方 法 に 関 す る 。 詳 し く は 、 プ ル ト ニ ウ ム と 珪 素 と の 共 晶 体 を 形 成 さ せ
、 前 記 共 晶 体 か ら プ ル ト ニ ウ ム を 溶 解 回 収 す る 方 法 に 関 す る 。
【 背 景 技 術 】
【 ０ ０ ０ ２ 】
　 従 来 、 非 特 許 文 献 １ に 示 さ れ る よ う に 、 プ ル ト ニ ウ ム の 再 利 用 を 目 的 と し 、 Ｍ Ｏ Ｘ 燃 料
製 造 時 の 規 格 外 燃 料 や 、 試 験 施 設 及 び 分 析 施 設 な ど か ら 発 生 す る 酸 化 プ ル ト ニ ウ ム の 試 験
体 等 の 廃 棄 物 か ら プ ル ト ニ ウ ム を 回 収 す る 方 法 と し て 、 こ れ ら の 規 格 外 燃 料 や 廃 棄 物 を 硝
酸 と 作 用 さ せ る こ と に よ り 酸 化 プ ル ト ニ ウ ム を 硝 酸 に 溶 解 さ せ 、 硝 酸 プ ル ト ニ ウ ム と し て
回 収 す る 方 法 が 取 ら れ て き た 。
【 ０ ０ ０ ３ 】
　 し か し な が ら 、 プ ル ト ニ ウ ム の 冨 化 度 が 高 い （ 例 え ば １ ５ ％ 以 上 ） 酸 化 プ ル ト ニ ウ ム 燃
料 又 は こ の 酸 化 物 の 焙 焼 体 （ 酸 化 雰 囲 気 中 で 例 え ば ５ ０ ０ ℃ 以 上 ） を 含 有 す る 場 合 は 硝 酸
溶 解 が 困 難 で あ る 。
【 ０ ０ ０ ４ 】
　 こ の た め 、 非 特 許 文 献 ２ に 開 示 さ れ る よ う に 、 こ の よ う な 酸 化 プ ル ト ニ ウ ム 燃 料 等 の 硝
酸 溶 解 を 容 易 に す る た め 、 規 格 外 燃 料 や 廃 棄 物 に ウ ラ ン を 添 加 し 、 例 え ば １ ， ２ ０ ０ ℃ 以
上 の 高 温 度 で プ ル ト ニ ウ ム と ウ ラ ン と の 固 溶 体 を 形 成 さ せ 、 ウ ラ ン の 硝 酸 溶 解 能 力 を 利 用
し プ ル ト ニ ウ ム を 例 え ば １ ０ ０ ～ １ １ ０ ℃ の 硝 酸 に 長 時 間 溶 解 さ せ て い た 。 そ の 結 果 、 プ
ル ト ニ ウ ム を 単 独 で 取 り 出 せ な い と い う 欠 点 が あ っ た 。
【 ０ ０ ０ ５ 】
【 非 特 許 文 献 １ 】 R.E.Lerch,“ Dissolution of Unirradiated Mechanically Blended,Sol
-Gel,and Coprecipitated Mixed Oxide Fuel” ,HEDL-TME,72-67 C-10（ June 1972） .
【 非 特 許 文 献 ２ 】 M.D.Freshley,D.W.Brite,J.L.Dniel and P.E.Hart,“ Irradiation -Ind
uced Densification And PuO2 Particle Behavior In Mixed-Oxide Pellet Fuel” ,Journ
al of Nuclear Materials, vol.81, P63-92（ 1979） .
【 発 明 の 開 示 】
【 発 明 が 解 決 し よ う と す る 課 題 】
【 ０ ０ ０ ６ 】
　 こ の た め ， 本 発 明 は 、 プ ル ト ニ ウ ム 冨 化 度 や 熱 履 歴 に 影 響 さ れ る こ と な く 、 酸 化 プ ル ト
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ニ ウ ム を 含 む 規 格 外 燃 料 お よ び ／ ま た は 廃 棄 物 か ら プ ル ト ニ ウ ム を 単 独 で 回 収 す る 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 】
【 ０ ０ ０ ７ 】
　 本 発 明 者 ら は 、 鋭 意 研 究 の 下 、 酸 化 プ ル ト ニ ウ ム を 含 む 規 格 外 燃 料 お よ び ／ ま た は 廃 棄
物 と 、 炭 化 珪 素 と を 混 合 し 、 加 熱 す る こ と に よ り 、 プ ル ト ニ ウ ム の 富 化 度 や 熱 履 歴 に 影 響
さ れ る こ と な く プ ル ト ニ ウ ム と 珪 素 と の 共 晶 体 が 形 成 で き 、 こ の 共 晶 体 に お い て プ ル ト ニ
ウ ム が 硝 酸 に 溶 解 し 易 い こ と を 見 出 し 、 本 発 明 を 完 成 さ せ る に 至 っ た も の で あ る 。
【 ０ ０ ０ ８ 】
　 す な わ ち 本 発 明 は 、 酸 化 プ ル ト ニ ウ ム を 含 む 規 格 外 燃 料 お よ び ／ ま た は 廃 棄 物 と 、 炭 化
珪 素 と を 混 合 し た 後 、 加 熱 し て プ ル ト ニ ウ ム と 珪 素 と の 共 晶 体 を 形 成 し 、 次 い で 当 該 共 晶
体 を 硝 酸 に 溶 解 さ せ 、 プ ル ト ニ ウ ム を 硝 酸 プ ル ト ニ ウ ム と し て 回 収 す る こ と を 特 徴 と す る
酸 化 プ ル ト ニ ウ ム を 含 む 規 格 外 燃 料 お よ び ／ ま た は 廃 棄 物 か ら の プ ル ト ニ ウ ム 回 収 方 法 で
あ る 。
【 ０ ０ ０ ９ 】
　 特 に 、 前 記 加 熱 を 真 空 中 又 は 非 酸 化 性 雰 囲 気 中 に お い て 行 う こ と 、 さ ら に は 前 記 加 熱 を
１ ０ ０ ０ ℃ ～ １ ７ ０ ０ ℃ の 範 囲 で 行 う こ と が 好 ま し い 。 ま た 、 前 記 共 晶 体 を 、 ２ Ｎ ～ ７ Ｎ
， ２ ０ ℃ ～ ７ ０ ℃ の 硝 酸 に 溶 解 さ せ て 、 硝 酸 プ ル ト ニ ウ ム と し て 回 収 す る こ と が 好 ま し い
。
【 発 明 の 効 果 】
【 ０ ０ １ ０ 】
　 本 発 明 に よ れ ば 、 プ ル ト ニ ウ ム と 珪 素 と の 共 晶 体 を 形 成 し 、 こ の 共 晶 体 と 硝 酸 と を 混 合
す る こ と に よ り 、 プ ル ト ニ ウ ム の み が 硝 酸 に 溶 解 す る た め 、 硝 酸 プ ル ト ニ ウ ム と し て 容 易
に プ ル ト ニ ウ ム を 回 収 す る こ と が で き る 。
【 ０ ０ １ １ 】
　 特 に 、 酸 化 プ ル ト ニ ウ ム を 含 む 規 格 外 燃 料 や 廃 棄 物 に ウ ラ ン を 添 加 し て 、 プ ル ト ニ ウ ム
と ウ ラ ン と の 固 溶 体 を 形 成 さ せ る 従 来 技 術 に お い て は 、 固 溶 体 を 溶 解 さ せ る 際 に 使 用 す る
硝 酸 の 濃 度 や 温 度 、 溶 解 時 間 、 添 加 剤 な ど の 厳 し い 条 件 が 必 要 と な っ た が 、 本 発 明 に お い
て は 、 ウ ラ ン を 添 加 す る こ と な く 酸 化 プ ル ト ニ ウ ム と 珪 素 と の 共 晶 体 を 容 易 に 形 成 で き 、
こ の 共 晶 体 を 溶 解 さ せ る 際 に も 比 較 的 低 温 度 、 低 濃 度 の 硝 酸 を 使 用 す る こ と が で き る 。 ま
た 、 共 晶 体 か ら プ ル ト ニ ウ ム を 溶 解 さ せ る 場 合 も 、 共 晶 体 を 形 成 し て い る 珪 素 、 未 反 応 の
炭 化 珪 素 及 び 反 応 副 生 成 物 の 珪 素 酸 化 物 等 は 硝 酸 に 溶 解 す る こ と な く 、 プ ル ト ニ ウ ム の み
を 回 収 す る こ と が で き る 。
【 ０ ０ １ ２ 】
　 さ ら に 、 酸 化 プ ル ト ニ ウ ム と 珪 素 と の 共 晶 体 を 、 ２ Ｎ ～ ７ Ｎ の 低 濃 度 、 ２ ０ ℃ ～ ７ ０ ℃
の 低 温 度 の 硝 酸 で 溶 解 で き る こ と は 、 プ ル ト ニ ウ ム を 回 収 す る う え で 不 純 物 を 硝 酸 溶 解 さ
せ な い 方 法 の ひ と つ と し て 利 点 が あ る 。
【 発 明 を 実 施 す る た め の 最 良 の 形 態 】
【 ０ ０ １ ３ 】
　 本 発 明 の 酸 化 プ ル ト ニ ウ ム を 含 む 規 格 外 燃 料 お よ び ／ ま た は 廃 棄 物 か ら の プ ル ト ニ ウ ム
回 収 方 法 に つ い て 、 こ の 方 法 を 実 施 す る た め に 好 ま し く 使 用 で き る 装 置 を 図 示 し た 図 １ 及
び 図 ２ を 用 い て 、 以 下 に 説 明 す る 。 図 １ は 、 電 磁 波 を 用 い た 加 熱 装 置 で あ り 、 図 ２ は 、 電
気 抵 抗 式 加 熱 装 置 で あ る 。
【 ０ ０ １ ４ 】
　 図 １ に お け る 電 磁 波 を 用 い た 加 熱 装 置 は 、 共 晶 体 を 収 容 す る 回 収 容 器 １ を 内 部 に 備 え た
オ ー ブ ン ２ と 、 こ の オ ー ブ ン ２ の 熱 源 と な る マ イ ク ロ 波 発 振 器 ３ （ 例 え ば ２ ． ４ Ｇ Ｈ ｚ ）
と 、 マ イ ク ロ 波 発 振 器 ３ に よ り 発 振 さ れ る マ イ ク ロ 波 を オ ー ブ ン ２ に 伝 達 す る 導 波 管 ４ と
を 備 え て い る 。 こ の オ ー ブ ン ２ 内 は 、 真 空 又 は 非 酸 化 性 雰 囲 気 と し て あ る 。
　 一 方 、 図 ２ に お け る 電 気 抵 抗 式 加 熱 装 置 は 、 共 晶 体 を 収 容 す る 回 収 容 器 １ １ と 、 複 数 の
ヒ ー タ １ ３ を 有 す る 加 熱 炉 １ ２ と を 備 え て い る 。 こ の 加 熱 炉 １ ２ 内 は 、 真 空 又 は 非 酸 化 性
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雰 囲 気 と し て あ る 。
【 ０ ０ １ ５ 】
　 か よ う な 装 置 を 用 い て 本 発 明 の 方 法 を 実 施 す る に 際 し て は 、 ま ず 、 酸 化 プ ル ト ニ ウ ム を
含 む 規 格 外 燃 料 お よ び ／ ま た は 廃 棄 物 と 炭 化 珪 素 と を 回 収 容 器 １ ， １ １ に 収 容 し 、 こ れ ら
の 混 合 物 を 被 処 理 物 と す る 。
　 そ の 際 、 図 １ の 電 磁 波 に よ る 加 熱 装 置 を 用 い た 場 合 に は 、 回 収 容 器 １ 内 に 載 置 さ れ て い
る 炭 化 珪 素 の 焼 成 体 で 成 形 さ れ た ハ ニ カ ム ５ に 、 酸 化 プ ル ト ニ ウ ム （ 粉 末 状 、 ペ レ ッ ト 状
若 し く は こ れ ら の 混 合 物 ） を 充 填 し て 、 被 処 理 物 と す る 。 同 様 に 、 図 ２ の 電 気 抵 抗 式 加 熱
炉 を 用 い た 場 合 に も 、 ハ ニ カ ム １ ５ に 、 酸 化 プ ル ト ニ ウ ム を 充 填 し て 、 被 処 理 物 と す る 。
　 上 述 の よ う に 炭 化 珪 素 の ハ ニ カ ム に 酸 化 プ ル ト ニ ウ ム を 充 填 し た も の を 被 処 理 物 と す る
こ と が で き る が 、 粉 末 状 ま た は ペ レ ッ ト 状 の 酸 化 プ ル ト ニ ウ ム と 、 炭 化 珪 素 と を 混 合 し た
も の を 被 処 理 物 と し て も よ い 。 こ の 場 合 に は 、 反 応 効 率 を 向 上 さ せ る こ と も 可 能 で あ る 。
【 ０ ０ １ ６ 】
　 次 い で 、 被 処 理 物 を 真 空 中 又 は 非 酸 化 性 雰 囲 気 中 に て 、 １ ， ０ ０ ０ ℃ ～ １ ， ７ ０ ０ ℃ に
加 熱 し て 、 プ ル ト ニ ウ ム と 珪 素 と の 共 晶 体 を 得 る 。 こ こ で 、 非 酸 化 性 雰 囲 気 と は 、 不 活 性
ガ ス 存 在 下 等 の 非 酸 化 性 雰 囲 気 に あ る こ と を 意 味 す る 。
　 な お 、 加 熱 装 置 は 、 上 述 の 装 置 に 限 ら れ る も の で は な く 、 酸 化 プ ル ト ニ ウ ム と 炭 化 珪 素
と の 被 処 理 物 を 加 熱 で き る も の で あ れ ば よ い 。
【 ０ ０ １ ７ 】
　 次 い で 、 上 述 の 共 晶 体 を 、 ２ Ｎ ～ ７ Ｎ の 低 濃 度 、 ２ ０ ℃ ～ ７ ０ ℃ の 低 温 の 硝 酸 に 溶 解 さ
せ る 。
　 す る と 、 プ ル ト ニ ウ ム の み が 硝 酸 に 急 速 に 溶 解 し て 、 硝 酸 プ ル ト ニ ウ ム と し て 回 収 で き
る 。 な お 、 共 晶 体 を 形 成 し て い る 珪 素 、 未 反 応 の 炭 化 珪 素 及 び 反 応 副 生 成 物 の 珪 素 酸 化 物
等 は 、 硝 酸 に 不 溶 解 と な る た め 硝 酸 プ ル ト ニ ウ ム を 効 率 よ く 回 収 で き る 。
　 ま た 、 こ の 未 反 応 の 炭 化 珪 素 、 反 応 副 生 成 物 の 珪 素 酸 化 物 及 び 硝 酸 溶 解 残 渣 等 は 、 炭 化
珪 素 原 料 に 混 合 す る こ と に よ り 再 利 用 が 可 能 で あ る 。
【 実 施 例 】
【 ０ ０ １ ８ 】
　 （ 実 施 例 １ ）
　 ＜ 共 晶 体 １ ＞
　 プ ル ト ニ ウ ム 冨 化 度 ３ ０ ％ の 高 速 炉 用 の 規 格 外 Ｍ Ｏ Ｘ ペ レ ッ ト （ ５ ｍ ｍ Φ ， ８ ｍ ｍ Ｈ ）
と 高 熱 履 歴 （ 非 酸 化 性 雰 囲 気 中 に て １ ， ６ ５ ０ ℃ で 加 熱 ） 酸 化 プ ル ト ニ ウ ム ペ レ ッ ト 焼 結
体 と を 、 炭 化 珪 素 セ ラ ミ ッ ク ス 板 上 （ ７ ０ ｍ ｍ Ｌ × ５ ０ ｍ ｍ Ｄ × ５ ｍ ｍ Ｔ ） に 縦 置 き し た
も の を 、 ア ル ゴ ン ９ ５ ％ ， 水 素 ５ ％ の 混 合 ガ ス 中 （ 非 酸 化 性 雰 囲 気 ） に て １ ， ６ ５ ０ ℃ で
２ 時 間 加 熱 し た 。 こ れ に よ り Ｍ Ｏ Ｘ ペ レ ッ ト 及 び 酸 化 プ ル ト ニ ウ ム ペ レ ッ ト 焼 結 体 は 、 炭
化 珪 素 セ ラ ミ ッ ク ス 板 に は め 込 ま れ る よ う に 溶 融 し 、 プ ル ト ニ ウ ム 及 び ウ ラ ン と 珪 素 と の
共 晶 体 １ を 形 成 し た 。
【 ０ ０ １ ９ 】
　 ＜ 共 晶 体 ２ ＞
　 炭 化 珪 素 セ ラ ミ ッ ク ス 板 を 破 壊 し て 塊 状 片 と し た も の の 中 に 前 記 高 熱 履 歴 酸 化 プ ル ト ニ
ウ ム ペ レ ッ ト 焼 結 体 を 埋 め た も の を 、 共 晶 体 １ と 同 一 の 条 件 に て 加 熱 し た 。 こ れ に よ り 酸
化 プ ル ト ニ ウ ム ペ レ ッ ト 焼 結 体 が 、 塊 状 片 の 炭 化 珪 素 セ ラ ミ ッ ク ス に は め 込 ま れ る よ う に
溶 融 し 、 プ ル ト ニ ウ ム と 珪 素 と の 共 晶 体 ２ を 形 成 し た 。
【 ０ ０ ２ ０ 】
　 前 記 共 晶 体 １ を 、 ７ ０ ℃ ， ４ Ｎ の 硝 酸 に 浸 し た と こ ろ プ ル ト ニ ウ ム と ウ ラ ン と が 急 速 に
溶 解 し 、 硝 酸 プ ル ト ニ ウ ム 及 び 硝 酸 ウ ラ ニ ル が 同 定 さ れ た 。 さ ら に 、 溶 媒 抽 出 法 や イ オ ン
交 換 法 を 用 い て 、 ウ ラ ン を 除 去 し 、 硝 酸 プ ル ト ニ ウ ム を 単 独 で 回 収 し た 。
　 ま た 、 前 記 共 晶 体 ２ を 、 同 一 条 件 の 硝 酸 に 浸 し た と こ ろ プ ル ト ニ ウ ム が 急 速 に 溶 解 し 、
硝 酸 プ ル ト ニ ウ ム が 同 定 さ れ た 。 な お 、 共 晶 体 １ 及 び ２ と も に 、 共 晶 体 の 珪 素 、 未 反 応 の
炭 化 珪 素 セ ラ ミ ッ ク ス 及 び 反 応 副 生 成 物 の 珪 素 酸 化 物 は 、 硝 酸 に 溶 解 し な か っ た 。
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【 ０ ０ ２ １ 】
　 （ 実 施 例 ２ ）
　 酸 化 プ ル ト ニ ウ ム 粉 末 に 炭 化 珪 素 粉 末 を 質 量 比 で （ １ ： ２ ） に 混 合 し 、 坩 堝 に 入 れ 真 空
中 （ １ ０ - 3 ～ １ ０ - 4 Ｔ ｏ ｒ ｒ ） に て 、 温 度 １ ， ０ ０ ０ ～ １ ， ３ ０ ０ ℃ で ８ 時 間 加 熱 し た 。
す る と 、 反 応 ガ ス （ Ｃ Ｏ ,Ｃ Ｏ 2 ） の 発 生 を 伴 い な が ら 、 約 １ ， ０ ０ ０ ℃ か ら 反 応 が 開 始 し
、 １ ， ３ ０ ０ ℃ で 反 応 が 完 了 し た 。 こ の 加 熱 後 の 坩 堝 内 の 試 料 を 、 ７ ０ ℃ ， ４ 規 定 の 硝 酸
に 浸 し た と こ ろ プ ル ト ニ ウ ム の み が 急 速 に 溶 解 し 、 硝 酸 プ ル ト ニ ウ ム が 同 定 さ れ た 。 共 晶
体 の 珪 素 、 未 反 応 の 炭 化 珪 素 及 び 反 応 副 生 成 物 の 珪 素 酸 化 物 は 、 硝 酸 に 溶 解 し な か っ た 。
【 図 面 の 簡 単 な 説 明 】
【 ０ ０ ２ ２ 】
【 図 １ 】 本 発 明 の 方 法 を 実 施 す る た め に 用 い ら れ る 加 熱 装 置 の 一 実 施 例 を 示 す 断 面 模 式 図
で あ る 。
【 図 ２ 】 本 発 明 の 方 法 を 実 施 す る た め に 用 い ら れ る 加 熱 装 置 の 別 の 実 施 例 を 示 す 断 面 模 式
図 で あ る 。
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