
特集 最近の原子力発電技術

放射性廃棄物のセメントガラス固化技術
Solidification of RadioactiveWaste Using Cement Glass

原子力発電所から発生する放射性廃棄物(ラドゥェスト)処理については,放

出放射能のよりいっそうの低減,設備信頼性の向上 発生源での廃棄物発生量

低減,発生した廃棄物の減客及び安定化処理の基本方針と経済性向上に力点を

置き種々の新技術開発･改善がなされ,国産技嘩として定着したと考えられる｡

廃棄物処理の最近の焦点は,昭和66年に運開が予定されている廃棄物の埋設

施設に対応した減答性,長期安定性に優れた廃棄物の固化処理技術の開発であ

る｡日立製作所では岩石などの無機材建造物の耐久性に着目し,廃棄物の無機

固化技術の開発を進めてきたが,このほど国産初の固化技術であるセメントガ

ラス国化法の実用化の見通しを得た｡以下に実規模パイロットプラント実証試

験,固化体物性試験などの開発成果について述べる｡

ロ 緒 言

原子力発電所で発生する気体状,液体状,固体状の放射性

廃棄物は各々それらの種類,性状に応じて適切な処理が行わ

れている｡廃棄物の低減と減各システムの概要を図1に示す｡

日立製作所では,総合プラントメーカーとしての立場から,

原子力発電所での放射性廃棄物処理システム及びその構成要

素技術について,以下の基本方針に基づき独自の開発･改善

に取り組んできた｡

基本方針と主な対象技術･製品を図1と対応づけて表1に

示す｡

表1に示すとおり,これらの基本方針に対しいずれも既に

対象技術･製品により開発済みであり,またNo.3,4は一部

発電プラント全体の改良標準化の中に反映させてきている｡

日立製作所が昭和44年当初から鋭意取り組んできた一連の

ラドゥェスト技術の開発･改善のうち,残された課題として

表1中のNo.5の方針に対応する｢固化体が最終処分環境下

で長期間にわたって安定であることが可能+な国化技術の開

発があった｡

一方,ドラム缶に詰められた固体廃棄物は,現在,国体廃

棄物貯蔵庫に保管されているが,昭和61年度末現在約40万本

に達している｡

これらの固体廃棄物は最終的に発電所から搬出され最終的

に埋設処分されることになっており,現在,青森県六ヶ所村

で日本原燃産業株式会社による埋設施設(0.2m3く2001〉ドラ

ム缶100万本相当,最終的にはドラム缶約300万本相当)が,昭

和66年の操業開始を目標に準備が進められている｡

表1中のNo.5を満足する回化技術を開発するに際し,主に

以下の技術目標を設定し推進してきた｡
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(1)減容比が大きく,かつ最終処分時の固化体が長期安定性

に優れ,設備が単純で,かつ,より経済的な固化法であること｡

(2)長期にわたI)安定性を維持することが可能な固化体とす

ること｡

(3)固化材の原料は,国内存在量が豊富,かつ,半永久的な

供給が可能で低コストであること｡

固化技術開発の考え方を図2に示す｡

(1)高減容比の確保→乾燥粉体化ペレット固化(一元化処

理削))

(a)廃棄物の乾燥粉体化及び造粒化処理による減容

(b)廃棄物の無機化処理(焼却)による減客

(2)固化体物性の長期安定性確保→無機固化

(a)有機廃棄物の無機化処理(焼却など)

(b)無機固化材による国化(セメントガラス国化)

(C)無機容器への固化(複合コンクリート容器)

このうち乾燥粉体化ペレット化設備は既に昭和59年から実

機が稼動しており,現在2プラントが運転中であり,このほ

かに建設中1プラント,計画中1プラントの実用化状況にあ

る｡ここでは固化体の長期安定性の確保の観点から,電力共

通研究などを通じて開発･実証を進めてきたセメントガラス

固化技術について以下に紹介する｡

※1)一元化処理:複数の廃棄物を可能な限り一つの設備で一定

性状･形状に処理することを意味し,これにより設備の単純

化,運転･保守性･経済性の向上及び最終処分への対応が容

易となる｡

*日立製作所日立工場 **日立製作所日立工場理学博士 ***日立製作所エネルギー研究所工学障士
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図l廃棄物の低減と減容システムの概要(BWRプラント例)実証新技術の採乳先行機運転実績の反呪及び上流設備の改善により,次

期プラント,将来プラント向けに大幅に合理化Lたラドシステムを計画している｡

表l基本方針と主な対象技術･製品 上流側設備と放射性廃棄

物処理設備双方に各種新技術の適用を進めている｡

No.

】

基本方針 主な対象技術･製品

放出放射能のより

いっそうの低減

(り 希ガスホールドアップ装置

(2)タンクベントヨウ素除去装置

(3)ドライクリーニング装置

2 設備信頼性の向上
川 高耐食廃液濃縮器

(2)金属触媒式再結合器

3
発生源での

廃棄物発生量低減

(り 非助材型フィルタ

(2)ヒータドレンポンプアップ方式

(3)復水浄化系脱塩器非再生運用化
■■■■■+

'菖
､･⊥

､‾､

4
発生Lた

廃棄物の減容

(4)局電導度廃液の折過＋脱塩処理

川粉体化･ペレット化装置

(2)樹脂焼却･分解

(3)不燃性雑固体高圧プレス

(4)エアフィルタ可燃化

5
最終処分環境下での

廃棄物の長期安定化

川 セメントガラス園化

(2)複合コンクリート容器

70

8 セメントガラス固化法の概要

2.1セメントガラス固化処理システム

図3にセメントガラス固化処理システムのフローを示すが,

濃縮廃液や傍用済み樹脂などの廃棄物を乾燥･造粒するプロ

セスと,それらを固化するプロセスで構成される｡

(1)乾燥･造粒プロセス

BWR(沸騰水型原子炉)プラント及びPWR(加圧水型原子

炉)プラントから発生する濃縮廃液は,貯蔵タンクで必要に応

じて放射能減衰を図った後,遠心薄膜乾燥機(セ7小コン)で乾

燥粉体化され,造粒機で(アーモンド状)又は(円筒状)のペレ

ットに圧縮成形される｡使用済み樹脂,可燃性雑固体を焼却

した焼却灰についても同様にペレット化される｡ペレットは

ドラム缶などの容器に充てんされる｡
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図2 放射性廃棄物セメントガラス囲化技術の位置づけ 高い減

容比で耐久性･安定性に優れた固化技術の中心技術として,セメントガ

ラス固化技術を開発した｡

(2)固化プロセス

ペレットの固化システムフローを図4に示すが,粉末状の

セメントガラス固化材と添加水とを所定量混練した後,既に

ペレットが充てんされている容器に重力で注入するだけでペ

レット問のすき間に浸透し,ポイドのない均一な固化体を生

成することができる｡ペレットの代わI)に廃棄物として不燃

性雉固体の場合でも同様な固化操作で国化が可能である｡

なお本システムでは,廃棄物との混練操作がないため,固

化装置は非汚染機器として取り扱えるため保守･点検が容易

であるとともに,水による洗浄を行うため洗浄水の再利用が

可能となり二次廃棄物を低減できる｡

乾燥･造粒プロセス

BWR

濃縮廃液

PWR

濃縮廃液

可燃性

雑固体
ほか

不燃性

雑固体

l

r----一--+

廃樹脂

瓦
焼却炉

M

供給タンク

焼却灰

セメントガラスの混練状況

セメントガラスの注入状況

注入完了時の固化体表面

セメントカうス

園化材

＼

＼

固化体断面

固
化

材
混

練

凸
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化
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図4 固化システムフロー 固化材は従来のセメントと同じように,

適量の水と混練することによって流動性に優れたペーストができる｡生

成固化体はポイドもなく,ち密な固化体が形成されていることを確認し

ている｡

乾燥機

造粒機

匝巨萱亘司
セメントガラス 水

M冒

セメントガラス固化

注:略語説明 BWR(沸騰水型原子炉),PWR(軽水炉加圧水型原子炉),M(電動磯)

図3 セメントガラス固化処理システムフロー 発電所から発生する廃棄物を一元的に減容安定固化する｡
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2.2 セメントガラス固化材の特徴

(1)低粘性で自由水の無活性化が可能

ペレット状の廃棄物を固形化するためには固化材は粘性が

低くペレットすき間を満たす十分な流動性を持っているとと

もに,ペレットに自由水(ブリージング水)を与え膨潤させない

ことが要求される｡これらの要求を満たすため,セメントガラ

スでは従来のセメントに比較して添加水量を約÷とするとと
もに,粘度を約÷に低減させたものである｡その結果,固化時
の余剰な自由水の発生もなくペレットの国化が可能となった｡

(2)固化材の原料と硬化原理

(a)固化材の原料

表2に示すとおり,セメントガラスの主要成分はいずれ

も無機物から成っており,固化体の長期安定性が期待でき

る｡このうちで主成分のケイ酸ナトリウムと】ノン酸ケイ素

は粘土鉱物であるモンモリロナイト系の酸性白土を酸処理

して得られる特殊シリカである｡したがって,原料は国内

各地に豊富に存在しているため低コストで,かつ安定して

供給することができる｡

一方,この特殊シリカは表面積が大きい微細粒子から成

り立っており,コロイドとしての特性を持っているため水

中で沈降分維するようなことはない｡また,無機ポリマー

の性質をも合わせ持っており,一般産業でトンネル掘削時

表2 セメントガラスの主要成分 国産の天然粘土を原料としてお

り,固化材は粉末状でセメントと同じ取り扱いが可能である｡

主 成 分 機 能 備 考

ケイ酸ナトリウム

3次元網目構造を形成する母 天然に存在す

材となる｡ガラス質のち密な る酉劉生白土が

構造を作る｡ 原料｡

リン酸ケイ素
ケイ酸ナトリウムと重合硬化 常温で硬化す

反応する｡ る｡

セメントほか

反応生成水を結晶水として取

り込む｡固化体中の骨材の役

目をする｡

｢
■
■
-

72

セメントガラス固化材

Na20･nSiO2･mH20＋SiO2･P205

ケイ酸ナトリウム(母桝ル酸ケイ素(酎ヒ剤)

の土壌硬化材や耐火れんがなどの耐熱性無機結合剤などと

して広く使用されている｡

(b)硬化原理

セメントガラス固化材に,水を加え混練することにより,

リン酸ケイ素とケイ酸ナトリウムが重合反応を起こし,こ

れにより順次0-Sト0の3次元網目構造が成長し碩化する｡

図5に硬化反応の模式図を示す｡

このようにして硬化したセメントガラスは,ガラスのち

密性とセメントの強度を合わせた特性を持っている｡

(3)セメントガラス固化材の分類

セメントガラス固化材は,混合セメントの一種でかつJIS R

5201｢セメントの物理試験方法+に基づく物性試験で規定値

を十分満たしていることより,｢セメントと同等以上の品質を

持っているもの+として位置づけられる｡

田 圃化特性試験

実用規模パイロットプラントにより,各種実証試験を実施

した｡図6に実用規模パイロットプラント試験の外観を示す｡

試験対象廃棄物としてBWR濃縮廃液(硫酸ソーダ主成分),

PWR濃縮廃液(ホウ酸ソーダ主成分),使用済み樹脂並びに可

燃性雑固体の焼却灰及び不燃性雑周体を用い以下のような各

種の固化特性試験を実施した｡

(1)注入性

セメントガラスは,粘性が低く流動性に優れており,ペレ

ットが充てんされた0.2m3〈2001〉サイズ容器上部から注入し

て自重で容器底部まで流下し,有害な空げきもなくペレット

すき間が充てんされることを可視実験で確認した｡なお,生

成固化体を2分割し,比重分布や硬度分布を測定した結果,

その変動幅は約2%以内であり,ポイドもなく均一に固化さ

れていることを確認した｡

(2)硬化条件

廃棄物処理建屋の設計条件である283K～313K〈約10℃～

約40℃〉の雰囲気温度で,セメントガラスは外部加熱などの操

作な〈所定の強度を持つ固化体を作製できることを確認した｡

(3)硬化発熱温度

‾｢ ｢‾
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図5 硬化反応の模式図 ガラスと類似のち密な3次元網目構造が形成される｡
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図6 実用規模パイロット試験装置の外観 0･2m3i20011固化体

の作製が可能なセメントガラス注入固化設備を示す｡
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(a)落下試験
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0.2m3く2001〉規模の固化試験でのセメントガラスの硬化反

応は,マイルドに進展するように素材が調合されているため,

発熱は小さく硬化時の固化体内部温度はたかだか約323Kく約

50℃〉と低い｡したがって,熱収縮による容器とのすき間がで

きることもなく,また熟応力によるクラックが発生すること

もない｡

(4)密着性

セメントガラスは,硬化時での体積収縮がほとんどないこ

と,及びセメントガラスはそもそも無機接着材として開発さ

れたため,容器との密着性も良く,容器と一体化した固化体

を製作できることを確認した｡

田 固化体物性試験

各種廃棄物についてビーカー規模及び0.2m3〈2001〉実規模

セメントガラス固化体を作製し,それらの物性評価試験を実

施した｡落下試験及び耐火試験の状況を図7に,また物性評

価結果を表3にまとめて示す｡

(1)一軸圧縮強度はいずれの固化体も14kPa〈150kg/cm2〉以

上を持ち,海洋廃棄基準をも十分満足する｡

(2)放射性核種の浸出率(Cs-134,Co-5糾吏用)は10～100帽/

m2･d〈10-7～10-6g/cm2･d〉と非常に小さい｡このように放射
能浸出率が小さい理由は,ち密な構造(平均細孔径数マイクロ

メートル以下)を持っていることのほかに吸着特性に優れてい

るためであると考えられる｡圃化材の放射性核種の吸着能力

を評価する指標の一つに分配係数がある｡表4にCs及びSrに

対するセメントガラスとセメントの分配係数を比較して示す

が,セメントガラスはセメントに比べ約10～60倍の吸着性を

(b)耐火試験

図7 固化体物性試験状況 (a)落下試験,(b)耐火試験など所定の基準に準じて各種物性試験を実施している0
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表3 セメントガラス固化体の主要物性試験結果 各種物性試験

の結果,従来の固化体と同等以上の物性を持っていることを確認したr､

項 目 規模* 試験方法
セメントガラスペレット

固化体の物性

l.固化体比重

2.圧縮強度

3.而寸候性

4.耐火性

5.浸出率

6.落下強度

7.耐放射線性

8･冨謹体発熱

9･霊芝との密

⊂) 約l.3以上

約l.7×川4pa壬180kgノ′cm2‡

1よ上

質量変化率約0.3%以下

〔‾〕
一朝圧縮強度

〔⊃

◎

〔〕

◎

(二〕

温度サイクル

(260～288K

ト190c､r15ロCを)

300サイクル負荷
寸法変化率約0.1%以下

質量減少率約l.5〉Jt%以下

川～10仙g/m2･d寺川‾7～

l′073Kは00℃を

30分加熱

1:ilcs,5占coの

浸出量測定

l.2m自由落下

川バrad照射

固化体中心部の

発熱温度測定

0.2m:i佗00”規模

載荷試験l

106g/cm2･di

内容物飛散なL

強度変化率約3%以下

質量変化率モ0

◎

◎

約323K桔0℃与以下

密着性良好

注:*･二二'1(小規模固化体),･申(実規模固化体)

持っており,放射性物質を固定化する能力に優ゴLていること

が分かる｡

(3)輸送基準に基づく1.2mの実規模固化体落下試験(電力中

央研究所で実施)では,内容物の飛散は認められず健全であり,

A型輸送基準を満足している｡

(4)耐候性試験として一般にコンクリート構造物の評価試験

と同じ凍結融解試験を行い,物性変化がほとんどないことを

確認した｡

これらのことから,セメントガラス固化体が,従来の固化

体と同等又はそれ以上の物性を持っていることが総合的に確

認された｡

切 結 言

放射性廃棄物の埋設処分動向に対応して,減答性,長期安

定性に優れたセメントガラス固化技術を開発した｡実用規模

パイロットプラント国化試験装置により0.2m3く2001〉ドラム

缶への注入固化試験を実施し,その実証性を確認するととも

に,各種物性試験により無機固化材の特徴である耐久性,耐
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表4 セメントガラスの吸着性(分配係数) モンモリ｡ナイト
(mo=tmOrilbMe)系粘土を原料とLているため,吸着特性に優れている｡

測定試料及び条件
分配係数打d(cm3/g)*

Cs Sr

セメントガラス

純水

210 640

セ メ ン ト 2】 11

注:* 分配係数Kd:固化材の放射性核種の吸着能力を示すもので,次

式で求められる｡

分配係数〝d(cm3/g)=芸諾賢漂き警護課‡

火性,強度及び浸出率の点で優れていることを実証し,実用

化の見通しを得た｡なお,現在,実機の詳細設計段階である｡

今回開発した減答固化技術に,別途検討を続けている発生

量低減化技術を合わせ,将来プラントではドラム缶発生量を

約100本/年プラントまでに低減できる見通しである｡

今後は,セメントガラスの耐久性,耐熱性,放射能吸着性,

低粘性などの特性を生かし再処理プラントから発生する廃棄

物の安定固化への適用拡大を図っていく考えである｡

終わりに,本研究は,PWR･BWR全電力会社の御協力で

実施したもので,多大な御指導をいただいた各電力会社,電

力中央研究所の関係各位に対し深く感謝申し上げる｡また,

本研究の推進には,水沢化学工業株式会社殿,秩父セメント

株式会社殿,小沢コンクリート工業株式会社殿から多大の御

協力をいただき感謝する次第である｡
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