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燃料デブリ分析のための超微量分析技術の開発 
（委託研究） 

－令和 2 年度 英知を結集した原子力科学技術・人材育成推進事業－ 

 

日本原子力研究開発機構 福島研究開発部門 福島研究開発拠点 

廃炉環境国際共同研究センター 

 

東北大学 

 

（2021 年 11 月 1 日受理） 

 

日本原子力研究開発機構（JAEA）廃炉環境国際共同研究センター（CLADS）では、令和 2 年度 英

知を結集した原子力科学技術・人材育成推進事業（以下、「本事業」という）を実施している。 

本事業は、東京電力ホールディングス株式会社福島第一原子力発電所（以下、「1F」という）の

廃炉等をはじめとした原子力分野の課題解決に貢献するため、国内外の英知を結集し、様々な分

野の知見や経験を、従前の機関や分野の壁を越えて緊密に融合・連携させた基礎的・基盤的研究

及び人材育成を推進することを目的としている。 

平成 30 年度の新規採択課題から実施主体を文部科学省から JAEA に移行することで、JAEA とア

カデミアとの連携を強化し、廃炉に資する中長期的な研究開発・人材育成をより安定的かつ継続

的に実施する体制を構築した。 

本研究は、研究課題のうち、令和元年度に採択された「燃料デブリ分析のための超微量分析技

術の開発」の令和 2 年度の研究成果について取りまとめたものである。 

本研究は、燃料デブリの取り扱い、臨界管理、保管管理等に必要な性状把握において、キーと

なるアクチノイド核種の化学分析を中心に、最適な試料前処理・分離・分析プロセスを開発し、

将来計画されている燃料デブリ分析の効率化・合理化を図るとともに、一連の研究業務における

人材育成を通し、1F 廃炉推進に資することを目的とする。 

特に、近年分析化学分野、放射化学分野で成果を上げつつある極微量分析（ICP-MS/MS）を原子

力分野に応用することにより測定核種を単離するための前処理をせずに高精度で分析できる手法

を開発し、分離前処理を省力化し、迅速な分析工程を確立する。 

 

 

 

本報告書は、日本原子力研究開発機構の英知事業における委託業務として、東北大学が実施した

成果を取りまとめたものである。 

廃炉環境国際共同研究センター：〒979-1151 福島県双葉郡富岡町大字本岡字王塚 790-1
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Development of Extremely Small Amount Analysis Technology for Fuel Debris Analysis 
(Contract Research) 

－ FY2020 Nuclear Energy Science & Technology and Human Resource Development Project － 
 

Collaborative Laboratories for Advanced Decommissioning Science, 
Fukushima Research Institute, Sector of Fukushima Research and Development 

Japan Atomic Energy Agency 
Tomioka-machi, Futaba-gun, Fukushima-ken 

 
Tohoku University 

 
(Received November 1, 2021) 

 
The Collaborative Laboratories for Advanced Decommissioning Science (CLADS), Japan Atomic Energy 

Agency (JAEA), had been conducting the Nuclear Energy Science & Technology and Human Resource 
Development Project (hereafter referred to “the Project”) in FY2020. 

The Project aims to contribute to solving problems in the nuclear energy field represented by the 
decommissioning of the Fukushima Daiichi Nuclear Power Station, Tokyo Electric Power Company 
Holdings, Inc. (TEPCO). For this purpose, intelligence was collected from all over the world, and basic 
research and human resource development were promoted by closely integrating/collaborating knowledge 
and experiences in various fields beyond the barrier of conventional organizations and research fields. 

The sponsor of the Project was moved from the Ministry of Education, Culture, Sports, Science and 
Technology to JAEA since the newly adopted proposals in FY2018. On this occasion, JAEA constructed a 
new research system where JAEA-academia collaboration is reinforced and medium-to-long term 
research/development and human resource development contributing to the decommissioning are stably and 
consecutively implemented. 

Among the adopted proposals in FY2019, this report summarizes the research results of the “Development 
of extremely small amount analysis technology for fuel debris analysis” conducted in FY2020. 

The fuel debris retrieved from the Fukushima Daiichi Nuclear Power Station (1F) is analyzed in the second 
building of the Okuma Analysis and Research Center. The characteristics of fuel debris, such as the mixture 
of nuclear fuel, reactor components, and concrete, are not clear, and its analysis will be the first attempt in 
the world. 

Understanding the properties of fuel debris is necessary for handling, criticality control, storage control, 
etc. A key technique is the chemical analysis of actinide nuclides. We develop sample pretreatment 
technology and separation/analysis process required for chemical analysis. The purpose of this study is to 
streamline future planned fuel debris analysis. To promote 1F decommissioning, we will train human 
resources through on-the-job training. 

In particular, we will apply the extremely small amount analysis (ICP-MS/MS), which has recently been 
successful in the fields of analytical chemistry and radiochemistry, to the nuclear field. This method allows 
high-accuracy analysis without pretreatment to isolate the nuclide to be measured. The separation 
pretreatment can be skipped and a rapid analysis process can be established. 
 
 
Keywords: Fuel, Debris, Analysis, ICP-MS/MS, Actinide 
This work was performed by Tohoku University under contract with Japan Atomic Energy Agency. 
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1. 英知を結集した原子力科学技術・人材育成推進事業の概要 

 

文部科学省では、「東京電力（株）福島第一原子力発電所の廃止措置等研究開発の加速プラン（平

成 26 年 6 月文部科学省）」等を踏まえ、平成 27 年度から「英知を結集した原子力科学技術・人材

育成推進事業」（以下、「本事業」という。）を立ち上げ、「戦略的原子力共同研究プログラム」、「廃

炉加速化研究プログラム」及び「廃止措置研究・人材育成等強化プログラム」を推進している。 

具体的には、国内外の英知を結集し、国内の原子力分野のみならず様々な分野の知見や経験を、

機関や分野の壁を越え、国際共同研究も含めて緊密に融合・連携させることにより、原子力の課

題解決に資する基礎的・基盤的研究や産学が連携した人材育成の取組を推進している。 

一方、日本原子力研究開発機構（以下、「JAEA」という。）では、平成 27 年に廃炉国際共同研究

センター（以下、「CLADS」という。現：廃炉環境国際共同研究センター）を組織し、「東京電力ホ

ールディングス（株）福島第一原子力発電所の廃止措置等に向けた中長期ロードマップ」等を踏

まえ、東京電力ホールディングス株式会社福島第一原子力発電所廃炉（以下、「1F 廃炉」という。）

に係る研究開発を進めている。 

また、平成 29 年 4 月に CLADS の中核拠点である「国際共同研究棟」の運用を開始したことを踏

まえ、今後は CLADS を中核に、廃炉の現場ニーズを踏まえた国内外の大学、研究機関等との基礎

的・基盤的な研究開発及び人材育成の取組を推進することにより、廃炉研究拠点の形成を目指す

ことが期待されている。 

このため、本事業では平成 30 年度の新規採択課題から実施主体を文部科学省から JAEA に移行

することで、JAEA とアカデミアとの連携を強化し、廃炉に資する中長期的な研究開発・人材育成

をより安定的かつ継続的に実施する体制を構築することとし、従来のプログラムを、①共通基盤

型原子力研究プログラム、②課題解決型廃炉研究プログラム、③国際協力型廃炉研究プログラム、

④研究人材育成型廃炉研究プログラム（令和元年度より新設）に再編した。 
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2. 平成 30 年度 採択課題 

 

 平成 30 年度採択課題については以下のとおりである。 

 

課題数：19 課題 

共通基盤型原子力研究プログラム 11 課題（若手研究 6 課題、一般研究 5 課題） 

課題解決型廃炉研究プログラム  6 課題 

国際協力型廃炉研究プログラム  2 課題（日英共同研究） 

 

 

平成 30 年度 採択課題一覧 

 

共通基盤型原子力研究プログラム 

【若手研究】 

課題名 研究代表者 所属機関 

被災地探査や原子力発電所建屋内情報収集のための

半自律ロボットを用いたセマンティックサーベイマ

ップ生成システムの開発 

河野 仁 東京工芸大学 

汚染土壌の減容を目的とした重液分離による放射性

微粒子回収法の高度化 
山﨑 信哉 筑波大学 

ラドンを代表としたアルファ核種の吸入による内部

被ばくの横断的生体影響評価 
片岡 隆浩 岡山大学 

炉心溶融物の粘性及び表面張力同時測定技術の開発 大石 佑治 大阪大学 

iPS 細胞由来組織細胞における放射線依存的突然変

異計測系の確立 
島田 幹男 東京工業大学 

レーザー共鳴イオン化を用いた同位体存在度の低い

ストロンチウム 90 の迅速分析技術開発 
岩田 圭弘 東京大学 
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共通基盤型原子力研究プログラム 

【一般研究】 

課題名 研究代表者 所属機関 

放射性核種の長期安定化を指向した使用済みゼオ

ライト焼結固化技術の開発 
新井 剛 芝浦工業大学 

燃料デブリ取り出しを容易にするゲル状充填材の

開発 
牟田 浩明 大阪大学 

レーザー蛍光法を用いた燃料デブリ変質相の同定 斉藤 拓巳 東京大学 

過酷炉心放射線環境における線量測定装置の開発 岡本 保 
木更津工業 

高等専門学校 

レーザー加工により発生する微粒子の解析と核種

同定手法の開発 
長谷川 秀一 東京大学 

 

課題解決型廃炉研究プログラム 

課題名 研究代表者 所属機関 

合金相を含む燃料デブリの安定性評価のための基

盤研究 
桐島 陽 東北大学 

ガンマ線画像スペクトル分光法による高放射線場

環境の画像化による定量的放射能分布解析法 
谷森 達 京都大学 

燃料デブリ取出し時における放射性核種飛散防止

技術の開発 
鈴木 俊一 東京大学 

アルファダストの検出を目指した超高位置分解能

イメージング装置の開発 
黒澤 俊介 東北大学 

ナノ粒子を用いた透明遮へい材の開発研究 渡邉 隆行 九州大学 

先端計測技術の融合で実現する高耐放射線燃料デ

ブリセンサーの研究開発 
萩原 雅之 

高エネルギー 

加速器研究機構 
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国際協力型廃炉研究プログラム（日英共同研究） 

課題名 研究代表者 所属機関 

放射性微粒子の基礎物性解明による廃炉作業リスク

低減への貢献 
五十嵐 康人 茨城大学 

放射線耐性の高い薄型 SiC 中性子検出器の開発 三澤 毅 京都大学 
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3. 令和元年度 採択課題 

 

令和元年度採択課題については以下のとおりである。 

 

課題数：19 課題 

共通基盤型原子力研究プログラム  7 課題（若手研究 2課題、一般研究 5 課題） 

課題解決型廃炉研究プログラム   4 課題 

国際協力型廃炉研究プログラム   4 課題（日英共同研究 2 課題、日露共同研究 2 課題） 

研究人材育成型廃炉研究プログラム 4 課題 

 

 

令和元年度 採択課題一覧 

 

共通基盤型原子力研究プログラム 

【若手研究】 

課題名 研究代表者 所属機関 

ウラニル錯体化学に基づくテーラーメイド型新規海

水ウラン吸着材開発 
鷹尾 康一朗 東京工業大学 

動作不能からの復帰を可能とする多連結移動ロボッ

トの半自律遠隔操作技術の確立 
田中 基康 電気通信大学 
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共通基盤型原子力研究プログラム 

【一般研究】 

課題名 研究代表者 所属機関 

一次元光ファイバ放射線センサを用いた原子炉建

屋内放射線源分布計測 
瓜谷 章 名古屋大学 

低線量・低線量率放射線被ばくによる臓器別酸化ス

トレス状態の検討 
鈴木 正敏 東北大学 

単一微粒子質量分析法に基づくアルファ微粒子オ

ンラインモニタリングに向けた基礎検討 
豊嶋 厚史 大阪大学 

幹細胞動態により放射線発がんを特徴付ける新た

な評価系の構築 
飯塚 大輔 

量子科学技術 

研究開発機構 

耐放射線性ダイヤモンド半導体撮像素子の開発 

梅沢 仁 

（令和元年度まで） 

大曲 新矢 

産業技術総合 

研究所 

 

課題解決型廃炉研究プログラム 

課題名 研究代表者 所属機関 

Multi-Physics モデリングによる福島 2・3 号機ペデ

スタル燃料デブリ深さ方向の性状同定 
山路 哲史 早稲田大学 

燃料デブリ取出しに伴い発生する廃棄物のフッ化

技術を用いた分別方法の研究開発 
渡邉 大輔 

日立 GE 

ニュークリ

ア・エナジー 

アパタイトセラミックスによる ALPS 沈殿系廃棄物

の安定固化技術の開発 
竹下 健二 東京工業大学 

拡張型スーパードラゴン多関節ロボットアームに

よる圧力容器内燃料デブリ調査への挑戦 
高橋 秀治 東京工業大学 
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4. 令和 2年度 採択課題 

 

令和 2 年度は、2 つのプログラムにおいて、研究課題の採択を決定した。 

公募の概要は以下のとおりである。 

 

公募期間：令和 2 年 3月 17 日～令和 2 年 5 月 14 日（課題解決型） 

令和 2 年 5月 13 日～令和 2 年 7 月 15 日（国際協力型） 

 

課題数：10 課題 

課題解決型廃炉研究プログラム 8 課題（若手研究 2 課題、一般研究 6 課題） 

国際協力型廃炉研究プログラム 2 課題（日英共同研究） 

 

これらの提案について、外部有識者から構成される審査委員会において、書面審査及び面接審

査、日英共同研究については二国間の合同審査を実施し、採択候補課題を選定した。 

その後、PD（プログラムディレクター）・PO（プログラムオフィサー）会議での審議を経て、採

択課題を決定した。 

 

 

令和 2 年度 採択課題一覧 

 

課題解決型廃炉研究プログラム 

【若手研究】 

課題名 研究代表者 所属機関 

燃料デブリにおける特性の経年変化と環境劣化割れ

の調査 
楊 会龍 東京大学 

健全性崩壊をもたらす微生物による視認不可腐食の

分子生物・電気化学的診断及び抑制技術の開発 
岡本 章玄 

物質・材料 

研究機構 
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課題解決型廃炉研究プログラム 

【一般研究】 

課題名 研究代表者 所属機関 

遮蔽不要な臨界近接監視システム用ダイヤモンド

中性子検出器の要素技術開発 
田中 真伸 

高エネルギー

加速器研究 

機構 

α／β／γ 線ラジオリシス影響下における格納

容器系統内広域防食の実現：ナノバブルを用いた

新規防食技術の開発 

渡邉 豊 東北大学 

β、γ、X 線同時解析による迅速・高感度放射性核

種分析法の開発 
篠原 宏文 

日本分析 

センター 

合理的な処分のための実機環境を考慮した汚染鉄

筋コンクリート長期状態変化の定量評価 
丸山 一平 東京大学 

溶脱による変質を考慮した汚染コンクリート廃棄

物の合理的処理・処分の検討 
小崎 完 北海道大学 

マイクロ波重畳 LIBS によるデブリ組成計測の高

度化と同位体の直接計測への挑戦 
池田 裕二 アイラボ 

 

国際協力型廃炉研究プログラム（日英共同研究） 

課題名 研究代表者 所属機関 

革新的水質浄化剤の開発による環境問題低減化技

術の開拓 
浅尾 直樹 信州大学 

無人航走体を用いた燃料デブリサンプルリターン

技術の研究開発 
鎌田 創 

海上・港湾・

航空技術 

研究所 
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本報告書は、以下の課題の令和 2年度の研究成果を取りまとめたものである。 

 

研究人材育成型廃炉研究プログラム 

課題名 研究代表者 所属機関 

燃料デブリ分析のための超微量分析技術の 

開発 
永井 康介 東北大学 

 

研究成果を取りまとめた成果報告書を付録として添付する。 
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略語一覧 

 

JAEA      ：Japan Atomic Energy Agency（日本原子力研究開発機構） 

CLADS     ：Collaborative Laboratories for Advanced Decommissioning Science 

（廃炉環境国際共同研究センター） 

1F        ：東京電力ホールディングス株式会社福島第一原子力発電所 

EDS       ：Energy Dispersive X-ray Spectrometer（エネルギー分散型 X 線分光器） 

ICP-MS    ：Inductively Coupled Plasma Mass Spectrometry（誘導結合プラズマ質量分析

法） 

ICP-MS/MS ：ICP-MS 装置に MS（四重極質量分析器）を一段追加したもの 

NFD       ：Nippon nuclear Fuel Development Co., LTD.（日本核燃料開発株式会社） 

MCCI      ：Molten Core Concrete Interaction（溶融炉心・コンクリート相互作用） 

SEM       ：Scanning Electron Microscope（走査型電子顕微鏡） 

XRD       ：X-ray diffraction（X 線回折） 

FMF       ：Fuel Monitoring Facility（日本原子力研究開発機構 大洗研究所 照射燃料集

合体試験施設） 
TMI-2     ：Three Mile Island Nuclear Station, Unit 2（スリーマイル島原子力発電所 2

号機） 

PVP       ：Polyvinylpyrrolidone（ポリビニルピロリドン） 

PVPP      ：Polyvinylpolypyrrolidone（ポリビニルポリピロリドン） 

DVB       ：Divinylbenzene（ジビニルベンゼン） 

AIBN      ：[azobis(isobutyronitrile)]（アゾビスイソブチロニトリル） 

VP        ：Vinylpyrrolidone（ビニルピロリドン） 

IR        ：Infrared spectroscopy（赤外吸収分光） 

BSE       ：Backscattered electron（反射電子） 
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概略 

中長期ロードマップにおいて予定されている東京電力ホールディングス株式会社福島第一原子

力発電所（以下、「1F」と略す。）廃炉に係る燃料デブリ取り出し後、JAEA 大熊分析・研究センタ

ー第 2 棟及び茨城地区のホットラボにおいて、燃料デブリ分析が予定されている。燃料デブリは、

核燃料と原子炉構成部材、コンクリートが混ざり合うなど、その特性は明らかでなく、その分析

は世界で初めての試みとなる。 

本研究では、燃料デブリの取り扱い、臨界管理、保管管理等に必要な性状把握において、キー

となるアクチノイド核種の化学分析を中心に、最適な試料前処理・分離・分析プロセスを開発し、

将来計画されている燃料デブリ分析の効率化・合理化を図るとともに、一連の研究業務における

人材育成を通し、1F 廃炉推進に資することを目的とする。 

特に、近年分析化学分野、放射化学分野で成果を上げつつある誘導結合プラズマ質量分析法（以

下、「ICP-MS/MS」と略す。）を原子力分野に応用することにより、測定核種を単離するための前処

理をせずに高精度で分析できる手法を開発し、分離前処理を省力化し、迅速な分析工程を確立す

る。 
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1. はじめに 

1F では、原子炉内・格納容器内に分布する燃料デブリの取り出しに向けて、格納容器内部調査

などが進められている。内部調査、サンプリング、燃料デブリ取り出しへと段階が進むにしたが

い、取得されるサンプルはウランやプルトニウム等のアクチノイド元素を多く含む可能性が高く

なると考えられる。格納容器内で取得した堆積物等のサンプルについても、取得したタイミング

で速やかに分析を行い、その結果を活用することで、廃炉を着実に進める必要がある。 

 

分析・研究施設としては、1F の廃止措置等に向けた中長期ロードマップを踏まえ、1F に隣接し

た研究開発拠点として放射性物質分析・研究施設（施設管理棟、第 1 棟、第 2 棟）の整備が JAEA

大熊分析・研究センターにおいて進められている。燃料デブリの分析はその第 2 棟（建設中）で

の実施が予定されている。これまでの核種分析は、元素を単離した後に放射能測定により実施し

てきた。しかし、近年は ICP-MS を用いた分析が着目されている。ICP-MS は、試料をプラズマ化し
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本研究の実施により実際の燃料デブリサンプルの分析工程に直結する基礎データを取得し、分析

手法の確立を図る。 

 

また、1F 廃炉に係る燃料デブリ取り出し時期が近づいており、分析方法の確立とともに分析人

材の確保は喫緊の課題である。本研究は一連の研究業務における人材育成を通し、1F 廃炉推進に

資することを目的とする。 
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概略 

中長期ロードマップにおいて予定されている東京電力ホールディングス株式会社福島第一原子

力発電所（以下、「1F」と略す。）廃炉に係る燃料デブリ取り出し後、JAEA 大熊分析・研究センタ

ー第 2 棟及び茨城地区のホットラボにおいて、燃料デブリ分析が予定されている。燃料デブリは、

核燃料と原子炉構成部材、コンクリートが混ざり合うなど、その特性は明らかでなく、その分析

は世界で初めての試みとなる。 

本研究では、燃料デブリの取り扱い、臨界管理、保管管理等に必要な性状把握において、キー

となるアクチノイド核種の化学分析を中心に、最適な試料前処理・分離・分析プロセスを開発し、

将来計画されている燃料デブリ分析の効率化・合理化を図るとともに、一連の研究業務における

人材育成を通し、1F 廃炉推進に資することを目的とする。 

特に、近年分析化学分野、放射化学分野で成果を上げつつある誘導結合プラズマ質量分析法（以

下、「ICP-MS/MS」と略す。）を原子力分野に応用することにより、測定核種を単離するための前処

理をせずに高精度で分析できる手法を開発し、分離前処理を省力化し、迅速な分析工程を確立す

る。 
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2. 業務計画 

2.1 全体計画 

本研究では、燃料デブリの取り扱い、臨界管理、保管管理等に必要な性状把握において、キー

となるアクチノイド核種の化学分析を中心に、最適な試料前処理・分離・分析プロセスを開発し、

将来計画されている燃料デブリ分析の効率化・合理化を図るとともに、一連の研究業務における

人材育成を通し、1F 廃炉推進に資することを目的とする。 

特に、近年分析化学分野、放射化学分野で成果を上げつつある ICP-MS/MS を原子力分野に応用

することにより、測定核種を単離するための前処理をせずに高精度で分析できる手法を開発し、

分離前処理を省力化し、迅速な分析工程を確立する。 

本業務の全体計画図を図 2.1-1 に、実施体制図を図 2.1-2 に示す。 

 

 

 
 

図 2.1-1 全体計画図 
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図 2.1-2 実施体制図 
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2.2 令和 2年度の成果の目標及び業務の実施方法 

2.2.1 模擬燃料デブリの溶解特性評価 

2.2.1.1 設備整備（連携先：JAEA） 

模擬燃料デブリのアルカリ融解をベースとするための環境整備の一環として、試料調製用

グローブボックス等の整備及びホット試料取扱いのための許認可対応準備を行う。 
2.2.1.2 溶解試験（連携先：JAEA） 

模擬物質を用いて、アルカリ塩含有量、温度をパラメータとした溶解試験及び不溶解残渣

分析を行う。 
  2.2.1.3 熱化学転換法の研究（再委託先：長岡技術科学大学） 

デブリ熱化学転換試験として、種々元素の塩素化による塩化物転換に関する条件収集を行

う。元素としては、デブリを構成する主要元素であるジルコニウム、鉄、アクチノイドの模

擬元素及びウランとし、それらの酸化物を用いた試験を行う。 
 

2.2.2 燃料デブリの主要分離・分析プロセスの確立 

2.2.2.1 ICP-MS/MS測定（連携先：JAEA） 

模擬物質（上記「2.2.1模擬燃料デブリの溶解特性評価 2.2.1.1設備整備及び2.2.1.2溶解

試験」に用いた模擬物質等）を使用して、元素単体の分離条件の設定（コリジョン/リアクシ

ョンガ種類及び流量等）を行う。 

2.2.2.2 前処理分離技術に関する研究（再委託先：長岡技術科学大学） 

ICP-MS/MS測定の前処理分離試験として、含浸樹脂及びキレート樹脂等を用い、デブリに含

まれる元素を考慮して、希土類元素やアクチノイド元素を対象とした核種分離の試行試験を

行う。 
 

2.2.3 模擬燃料デブリの作製 

2.2.3.1 模擬燃料デブリの作製に関する研究（再委託先：NFD） 

混合した未照射UO2、ZrO2、Zr、Fe等を圧縮成型し、加熱することにより模擬燃料デブリを

作製する。組成及び加熱温度は、SEM-EDSによる詳細観察結果をフィードバックし、適宜調整

を行う。また、令和元年度導入したメカニカルアロイング装置を管理区域に移設し、メカニ

カルアロイングによって混合した模擬燃料デブリを作製する。 

作製した模擬燃料デブリは、金属顕微鏡及びSEM-EDSにより、クラック等の有無や析出物・

介在物等の分布について調査し、各種試験に適した形状に加工する。 

2.2.3.2 共沈法による模擬燃料デブリの作製に関する研究 

精度の高い物性試験を実施するには、均一性の高い試料を作製する必要があるため、均一

性の高い粉体の作製方法のひとつである共沈法を用いてU-Zr-Fe-O系模擬燃料デブリ試料を

作製する。 
 

2.2.4 ICP-MS/MSによるアクチノイド元素分析に係わる基礎データの取得 

2.2.4.1 ICP-MS/MS装置整備 

 連携ラボ（東北大学）に設置されているICP-MS/MSの整備、運転を行う。特に、令

和元年度整備したガス系を含めたICP-MS/MSの操作を見直し、取り扱いマニュアル

を更新する。 

2.2.4.2 干渉イオン除去に関するデータ収集（再委託先：長岡技術科学大学） 

 連携ラボ（東北大学）に設置されているICP-MS/MSを用い、デブリ中に含まれ測

定が望まれている希土類元素を対象として、リアクションセルによるマスシフトに

関する基礎データを収集する。 
 
2.2.5 廃棄物処分における燃料デブリの安定性研究（再委託先：九州大学） 

2.2.5.1 マイクロチャンネル流水浸出試験装置の整備 

連携ラボ（東北大学）において試験を行うために装置の整備を引き続き行う。令
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和2年度は室温での試験を行うための装置群（シリンジポンプ、マイクロチャンネ

ル部、フラクションコレクタ等）を追加設置し、既存材料を用いたテストを行い装

置の動作確認を行う。「2.2.3模擬燃料デブリの作製」により作製された試料をマ

イクロチャンネル装置に設置するための試料調製を行い、予備的な試験を実施し、

試料調整法の有効性を確認する。  
 

2.2.6 研究推進 

研究代表者の下で各研究項目間ならびに廃炉環境国際共同研究センター（CLADS）

等との連携を密にして、研究を進める。また、研究実施計画を推進するための打合

せや会議等を開催する。 
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3. 令和 2年度の実施内容及び成果 

3.1 模擬燃料デブリの溶解特性評価 

3.1.1 設備整備（連携先：JAEA） 

模擬燃料デブリのアルカリ融解を実施するための環境整備の一環として、試料調

製用グローブボックス等の整備及びホット試料取扱いのための許認可対応を行った。

以下に令和2年度の実施内容を示す。  
本研究では、最新の極微量分析手法である ICP-MS/MS を活用することにより 1F の燃料デブ

リサンプルの分析工程の分離前処理を省力化し、迅速な分析工程の確立を目指しており、ICP-

MS/MS 装置を用いた測定に供するための燃料デブリの溶液化が必要不可欠である。既往研究に

おいて、燃料デブリの完全溶解を目指した溶解手法としてアルカリ融解法が挙げられ、過酸化

ナトリウムを融剤としてスリーマイル島原子力発電所 2 号機（TMI-2）デブリの完全溶解を達

成しているものの[1]、1F 燃料デブリの成分として想定される溶融炉心・コンクリート相互作

用（MCCI）化合物や有機物等を考慮したアルカリ融解は実施されていない。本研究では、ファ

ーストステップとして模擬デブリ等を用いて文献[2]に示された主要アルカリ融解条件での溶

解が達成できることを確認し、その後 MCCI 化合物や有機物等を考慮した溶解手法の検討・確

立を行うことを目的としており、令和 2 年度～令和 5 年度にかけて試験実施及び手法検討を行

う予定である。核燃料物質を含む模擬デブリに加え、将来的に福島第一原子力発電所（1F）に

おいて試験的に取り出される燃料デブリのアルカリ融解等の溶解処理やICP-MS/MS装置を用い

た測定を行うためには、U や Pu 等の核燃料物質の使用が可能な施設において、これらの核燃料

物質を含む試料の試験環境を整備することが不可欠である。以上の背景のもと、令和元年度か

ら核燃料物質を含む模擬デブリのアルカリ融解及びICP-MS/MS測定を行うための溶解関連設備

の整備を進めてきており、令和 2 年度は日本原子力研究開発機構 大洗研究所 照射燃料集合体

試験施設（Fuel Monitoring Facility；FMF）において、模擬デブリ等のアルカリ融解等の試料

調製作業を行うためのグローブボックス設備の整備を実施した。 

具体的には、ICP-MS/MS 測定の前処理作業を行うための重要な設備であるグローブボックス

を他施設から FMF に運搬し、グローブボックスの運転操作に不可欠な電気系統及び排気系統の

位置・仕様等を考慮して FMF 管理区域実験室内に移設した。なお、当該グローブボックスは、

他施設にて放射性物質の取扱いに係る技術基準を満足した設計・製作が行われたものの（気密

構造であり、給排気設備、バッグイン・バッグアウトポート等を備えている）、コールド試料の

みの取扱いが行われていたことから、今後 FMF に設置された最新の ICP-MS/MS 装置を用いて分

析を行うために、FMF に当該グローブボックスを他施設から移設することとした。約 1.5 トン

の重量を有し、幅 2.7 m×奥行き 1 m×高さ 2.2 m の大きさを持つ当該グローブボックスの移

設に際しては、搬出元において天井クレーンを用いた施設内移送、グローブボックス解体や梱

包作業を行い、搬入先への運搬後、搬入先において天井クレーンを用いた施設内移送、グロー

ブボックス組立て作業、耐震対策及び組立完了後の漏れ確認試験等を実施し、安全に作業を完

了した。整備したグローブボックスの写真を図 3.1-1 に示す。グローブボックスに加え、難溶

解性物質と想定される燃料デブリに対する溶解手法の多岐化の観点で、マイクロ波加熱装置

（図 3.1-2 参照）についても将来的なグローブボックス内での使用を踏まえて整備した。以上

により、令和元年度に整備した走査型電子顕微鏡（SEM）等を含め、アルカリ融解に必要な装置

の調達・設置に係るハード面の環境整備については完了した。

また、本研究において、ソフト面での取り組みとして、令和 5 年度までに、令和 2 年度に整

備したグローブボックスを用いてホット試料取扱い（核燃料物質を使用した試料調製作業）を

行う予定であり、グローブボックスでの調製作業の実施に係る FMF の核燃料物質使用変更許可

申請を計画している。FMF においては、将来的に 1F 実燃料デブリの FMF での受入れが可能とな

る許認可（核燃料物質使用変更許可）を令和 2 年度に取得したことから、この調製作業実施に

係る核燃料物質使用変更許可申請を実施して、調製作業の許認可を取得することで、当該事業

で取り扱う核燃料物質を含む模擬デブリに加えて、1F 実燃料デブリそのものの分析が可能な試

験環境を構築することが可能となる。令和 2年度は、グローブボックス内での調製作業実施に
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係る核燃料物質使用変更許可申請の前段階として、核燃料物質使用変更許可申請書の作成・検

討及び「使用施設等の技術基準に関する規則」の技術基準（閉じ込め対策、火災対策、耐震対

策等）に対する当該グローブボックスの適合性評価を行い、令和 3年度以降の核燃料物質使用

変更許可申請書の提出に向けた準備を実施した。令和 3年度は、核燃料物質使用変更許可申請

書等の作成・検討を進め、必要な手続きの実施を計画している。 
 
 
 
 

 
図 3.1-1 整備した放射性物質取扱用グローブボックスの写真 

 
 
 
 
 

 
図 3.1-2 整備したマイクロ波加熱装置の写真 
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3. 令和 2年度の実施内容及び成果 

3.1 模擬燃料デブリの溶解特性評価 

3.1.1 設備整備（連携先：JAEA） 

模擬燃料デブリのアルカリ融解を実施するための環境整備の一環として、試料調

製用グローブボックス等の整備及びホット試料取扱いのための許認可対応を行った。

以下に令和2年度の実施内容を示す。  
本研究では、最新の極微量分析手法である ICP-MS/MS を活用することにより 1F の燃料デブ

リサンプルの分析工程の分離前処理を省力化し、迅速な分析工程の確立を目指しており、ICP-

MS/MS 装置を用いた測定に供するための燃料デブリの溶液化が必要不可欠である。既往研究に

おいて、燃料デブリの完全溶解を目指した溶解手法としてアルカリ融解法が挙げられ、過酸化

ナトリウムを融剤としてスリーマイル島原子力発電所 2 号機（TMI-2）デブリの完全溶解を達

成しているものの[1]、1F 燃料デブリの成分として想定される溶融炉心・コンクリート相互作

用（MCCI）化合物や有機物等を考慮したアルカリ融解は実施されていない。本研究では、ファ

ーストステップとして模擬デブリ等を用いて文献[2]に示された主要アルカリ融解条件での溶

解が達成できることを確認し、その後 MCCI 化合物や有機物等を考慮した溶解手法の検討・確

立を行うことを目的としており、令和 2 年度～令和 5 年度にかけて試験実施及び手法検討を行

う予定である。核燃料物質を含む模擬デブリに加え、将来的に福島第一原子力発電所（1F）に

おいて試験的に取り出される燃料デブリのアルカリ融解等の溶解処理やICP-MS/MS装置を用い

た測定を行うためには、U や Pu 等の核燃料物質の使用が可能な施設において、これらの核燃料

物質を含む試料の試験環境を整備することが不可欠である。以上の背景のもと、令和元年度か

ら核燃料物質を含む模擬デブリのアルカリ融解及びICP-MS/MS測定を行うための溶解関連設備

の整備を進めてきており、令和 2 年度は日本原子力研究開発機構 大洗研究所 照射燃料集合体

試験施設（Fuel Monitoring Facility；FMF）において、模擬デブリ等のアルカリ融解等の試料

調製作業を行うためのグローブボックス設備の整備を実施した。 

具体的には、ICP-MS/MS 測定の前処理作業を行うための重要な設備であるグローブボックス

を他施設から FMF に運搬し、グローブボックスの運転操作に不可欠な電気系統及び排気系統の

位置・仕様等を考慮して FMF 管理区域実験室内に移設した。なお、当該グローブボックスは、

他施設にて放射性物質の取扱いに係る技術基準を満足した設計・製作が行われたものの（気密

構造であり、給排気設備、バッグイン・バッグアウトポート等を備えている）、コールド試料の

みの取扱いが行われていたことから、今後 FMF に設置された最新の ICP-MS/MS 装置を用いて分

析を行うために、FMF に当該グローブボックスを他施設から移設することとした。約 1.5 トン

の重量を有し、幅 2.7 m×奥行き 1 m×高さ 2.2 m の大きさを持つ当該グローブボックスの移

設に際しては、搬出元において天井クレーンを用いた施設内移送、グローブボックス解体や梱

包作業を行い、搬入先への運搬後、搬入先において天井クレーンを用いた施設内移送、グロー

ブボックス組立て作業、耐震対策及び組立完了後の漏れ確認試験等を実施し、安全に作業を完

了した。整備したグローブボックスの写真を図 3.1-1 に示す。グローブボックスに加え、難溶

解性物質と想定される燃料デブリに対する溶解手法の多岐化の観点で、マイクロ波加熱装置

（図 3.1-2 参照）についても将来的なグローブボックス内での使用を踏まえて整備した。以上

により、令和元年度に整備した走査型電子顕微鏡（SEM）等を含め、アルカリ融解に必要な装置

の調達・設置に係るハード面の環境整備については完了した。

また、本研究において、ソフト面での取り組みとして、令和 5 年度までに、令和 2 年度に整

備したグローブボックスを用いてホット試料取扱い（核燃料物質を使用した試料調製作業）を

行う予定であり、グローブボックスでの調製作業の実施に係る FMF の核燃料物質使用変更許可

申請を計画している。FMF においては、将来的に 1F 実燃料デブリの FMF での受入れが可能とな

る許認可（核燃料物質使用変更許可）を令和 2 年度に取得したことから、この調製作業実施に

係る核燃料物質使用変更許可申請を実施して、調製作業の許認可を取得することで、当該事業

で取り扱う核燃料物質を含む模擬デブリに加えて、1F 実燃料デブリそのものの分析が可能な試

験環境を構築することが可能となる。令和 2年度は、グローブボックス内での調製作業実施に
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3.1.2 溶解試験（連携先：JAEA） 

模擬物質を用いて、アルカリ塩含有量、温度をパラメータとした溶解試験及び不溶解残渣分

析を行った。以下に令和 2 年度の実施内容を示す。 
 

(1) 実験手法 

3.1.1 で上述したとおり、燃料デブリのバルク試料に対する質量分析（ICP-MS/MS 装置を用

いた測定）を行うためには燃料デブリの溶液化が必要不可欠であり、アルカリ融解は燃料デブ

リの完全溶解が期待される手法である。令和 2 年度は、文献[3]等で示されている Na2O2 融剤

（融点:460 ℃）を用いた場合の主要なアルカリ融解温度である 600 ℃の条件において、アル

カリ融解試験を実施し、完全融解の有無を調査した。供試材は、1F 実燃料デブリの模擬物質と

して CeO2（UO2を模擬）、Zircaloy-2（被覆管材）、B4C（制御棒材）、CsI（核分裂生成物）、SUS304

（原子炉構造材）、Gd2O3（中性子毒物）、Nd2O3（燃焼度評価核種）の混合物を用いた。いずれの

試料もコールド材を用いた。詳細な試験条件を表 3.1-1 に示す。本試験では、表 3.1-1 に示す

とおり、No.2 試料は No.1 試料に比べて、融解対象物とアルカリ融剤の量が多く、且つ融解対

象物とアルカリ融剤の量の比（1：5 の比）が大きい条件で試験を行った。融解対象物は、粉末

状の試料の重量を重量計で秤量した後、Ni るつぼ内に投入し、電気炉により加熱した。加熱後

（アルカリ融解後）は、放冷した後、るつぼ内の融成物へ純水及び濃硝酸を加え、吸引ろ過に

より不溶解残渣と溶液を分離し、完全溶解の有無を評価した。 

また、令和 2 年度は、将来的にセルやグローブボックス内での安全な溶解作業実施を可能と

するためのアルカリ融解温度の低温化に資するため、300 ℃でのアルカリ融解試験を実施し、

完全融解の有無を調査した。供試材は CeO2、Zircaloy-4（チャンネルボックス材）、Zircaloy-

2、B4C、CsI、ZrO2（被覆管材の酸化物）を用い、本試験は低温試験であるため不溶解残渣の発

生が予想されることから、CeO2 と他の Zircaloy-4 等の物質との 2 つの混合物質の組み合わせ

を融解対象物とし、組み合わせ毎の溶解性評価を実施することとした。アルカリ融剤は過酸化

ナトリウム Na2O2 を用い、融解対象物とアルカリ融剤の量の比が 1：10 とした。詳細な試験条

件を表 3.1-2 に示す。上記同様、電気炉により加熱した後、るつぼ内の融成物へ純水及び濃硝

酸を加え、吸引ろ過による不溶解残渣と溶液の分離を実施し、完全溶解の有無を評価した。不

溶解残渣については、走査型電子顕微鏡及びエネルギー分散型 X 線分光器（SEM/EDS、日本電

子株式会社製 JCM-7000）により組成評価を実施した。 
 
 
 

表 3.1-1 アルカリ融解試験の試験条件（600 ℃試験） 

 

No. 

融解対象物 

融剤 
使用 

るつぼ 
試験温度 

温度保持

時間 
UO2模擬物質 その他物質 

1 CeO2 0.04 g

Zircaloy-2＋B4C

＋CsI＋SUS304＋

Gd2O3＋Nd2O3 
（計 0.06 g） 

Na2O2 1 g Ni 600 ℃ 60 min 

2 CeO2 0.6 g 

Zircaloy-2＋B4C

＋CsI＋SUS304＋

Gd2O3＋Nd2O3 
（計 0.4 g） 

Na2O2 5 g Ni 600 ℃ 60 min 

 

JAEA-Review 2021-056

- 30 -



JAEA-Review 2021-056 

3.1-4 
31 

表 3.1-2 アルカリ融解試験の試験条件（300 ℃試験） 

 

No. 
融解対象物 

融剤 
使用 

るつぼ 
試験温度 

温度保持

時間 UO2模擬物質 その他物質 

1 CeO2 0.1 g - Na2O2 1 g Ni 300 ℃ 60 min 

2 CeO2 0.05 g
Zircaloy-4 

0.05 g 
Na2O2 1 g Ni 300 ℃ 60 min 

3 CeO2 0.05 g
Zircaloy-2 

0.05 g 
Na2O2 1 g Ni 300 ℃ 60 min 

4 CeO2 0.05 g ZrO2 0.05 g Na2O2 1 g Ni 300 ℃ 60 min 

5 CeO2 0.05 g B4C 0.05 g Na2O2 1 g Ni 300 ℃ 60 min 

6 CeO2 0.05 g CsI 0.05 g Na2O2 1 g Ni 300 ℃ 60 min 

 
 

(2) 実験結果 

表 3.1-1 の複数材料の混合物である融解対象物に対して 600 ℃試験条件でアルカリ融解試

験を実施した結果を表 3.1-3 に示す。また、一例として、表 3.1-3 の No.1 条件である CeO2＋

Zircaloy-2＋B4C＋CsI＋SUS304＋Gd2O3＋Nd2O3の計約 0.1 g の混合物の試験結果について、融解

前後のるつぼ内写真及び溶液試料の写真を図 3.1-3 に示す。図 3.1-3(a)において、球状粉末が

Na2O2 であり、その他 Zircaloy-4 の切断粉試料などが確認されるが、図 3.1-3(b)の加熱後は、

球状の Na2O2 試料の溶け残り等はなく、アルカリ融解が行われていることを示唆する結果とな

った。純水及び濃硝酸添加及び吸引ろ過後は、ろ紙上には不溶解残渣は存在せず、溶液試料の

みを回収でき、完全溶解することが確認された（図 3.1-3(c)参照）。また、表 3.1-3 に示すそ

の他の No.2 試料（CeO2＋Zircaloy-2＋B4C＋CsI＋SUS304＋Gd2O3＋Nd2O3の計約 1 g の混合物）

についても、No.1 試料の条件と比較して融解対象物の量が 10 倍で、且つ Na2O2融剤の量が 5 倍

の条件であり、その他の試験条件よりも融解対象物や Na2O2 融剤の量が多いが、完全溶解する

ことが示された。以上のことから、アルカリ融解の試験温度 600 ℃は既往研究においても単一

物質のアルカリ融解試験に頻繁に使用されている温度条件であるが、本試験で用いた複数の物

質の混合物においても完全溶解を達成できることが確認された。また、融解対象物の種類が多

い場合でも、また融解対象物量：Na2O2融剤量＝1：5 程度（その他試験は 1：10 の比）の場合で

あっても、完全溶解は可能であることが示された。しかしながら、今回は市販の粉末試料等を

使用して、Na2O2融剤に対して粒径が小さく、融剤との反応が起こりやすい状態であったが、実

際の燃料デブリ等のアルカリ融解を行う場合は、対象試料の粒径に注意が必要である。 

次に、表 3.1-2 の 300 ℃試験条件で実施したアルカリ融解試験の結果を表 3.1-4 に示す。ま

た、一例として、表 3.1-4 の No.2 条件である CeO2＋Zircaloy-4 を融解対象物とした場合の結

果について、融解前後のるつぼ内写真、吸引ろ過後のろ紙上の不溶解残渣及び溶液試料の写真

を図 3.1-4 に示す。図 3.1-4(a)において、黄色の球状粉末が Na2O2、光沢を持つ銀色の切断粉

試料が Zircaloy-4、この Zircaloy-4 の近傍に存在する微粉末試料が CeO2 であるが、図 3.1-

4(b)の加熱後は、粒状の Na2O2 試料は大きな変化を起こすことなく、溶けない状態で残存（不

溶解）していた。この(b)の試料への純水及び濃硝酸添加後に吸引ろ過した際のろ過物が図 3.1-

4(c)であり、吸引ろ過により分離した溶液試料が図 3.1-4(d)であるが、(c)で示されるとおり、

Zircaloy-4 と思われる残渣が回収された。この残渣の特定に資するために実施した SEM/EDS 分

析結果を図 3.1-5 に示す。図 3.1-5 の SEM 画像に着目すると、数 100 µm 程度を超える粗大な

長い形状を有する物質と、100 µm 未満の粉末状の物質が確認された。そして、元素マッピング

との合成画像や検出された元素のマッピング像において、粗大な長い形状を有する物質では Zr
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3.1.2 溶解試験（連携先：JAEA） 

模擬物質を用いて、アルカリ塩含有量、温度をパラメータとした溶解試験及び不溶解残渣分
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表 3.1-1 アルカリ融解試験の試験条件（600 ℃試験） 

 

No. 

融解対象物 

融剤 
使用 

るつぼ 
試験温度 

温度保持

時間 
UO2模擬物質 その他物質 

1 CeO2 0.04 g

Zircaloy-2＋B4C

＋CsI＋SUS304＋

Gd2O3＋Nd2O3 
（計 0.06 g） 

Na2O2 1 g Ni 600 ℃ 60 min 

2 CeO2 0.6 g 

Zircaloy-2＋B4C

＋CsI＋SUS304＋

Gd2O3＋Nd2O3 
（計 0.4 g） 

Na2O2 5 g Ni 600 ℃ 60 min 
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が多く検出され、粉末状の物質では Ce が多く検出された。図 3.1-4(b)において、融剤である

Na2O2 が十分に溶けず、Zircaloy-4 との反応が生じていなかった可能性が高いことを踏まえる

と、図 3.1-4(c)で確認された残渣は、Zircaloy-4 であり、CeO2もまた残渣として回収されたも

のと考えられる。表 3.1-4 に示すその他の融解対象物の試験結果においても、これらの CeO2＋

Zircaloy-4 の試験結果と同様であり、300 ℃でのアルカリ融解試験では融解対象物の溶解が

困難であることが示唆される結果が得られた。特に、いずれの試験においても Na2O2 融剤が溶

けていないことから、300 ℃の試験温度はアルカリ融解試験の保持時間の長時間化を行ったと

しても完全融解を達成する可能性が低いことがわかり、より高温での融解試験が必要であるこ

とが実験的に示された。 

 

(3) 結果まとめ 

令和 2 年度は、UO2を模擬した CeO2をベースとして、ジルカロイ材等を加えた模擬物質を用

いて、Na2O2を融剤としたアルカリ融解試験を実施した。600 ℃試験においては、CeO2をベース

に複数の材料を加えた混合試料に対してアルカリ融解試験を実施し、融解対象物の種類が多い

場合や融解対象物量と Na2O2融剤量の比を変えた場合でも、完全溶解が確認された。300 ℃試

験においては、CeO2と他のジルカロイ等の物質との 2 つの混合物質を融解対象物とし、いずれ

の融解対象物においても完全溶解することはなく、不溶解残渣が確認された。 

したがって、燃料デブリに対するアルカリ融解は、既往研究等で報告されている 600 ℃の温

度条件で 60 分程度の融解を行えば、完全溶解が可能であることが期待される。しかしながら、

本試験ではコンクリート材料（CaO、SiO2等）や有機物成分等の燃料デブリへの含有が予想され

る物質を考慮していないため、今後はこれらの影響を考慮した 600 ℃試験を実施し、燃料デブ

リを完全溶解させるためのアルカリ融解試験条件の設定に資するデータ拡充を行う予定であ

る。また、600 ℃試験では燃料デブリのアルカリ融解による完全溶解が達成される見込みがあ

るものの、セル内やグローブボックス内での加熱は安全管理上極力低温化することが望ましい

ことから、本試験で得られた 300 ℃では完全融解が困難であるという知見を踏まえて、今後

は、400 ℃や 500 ℃での試験を行い、アルカリ融解温度低温化の可否評価に資するデータ拡充

についても実施する予定である。 
 

 
 

表 3.1-3 アルカリ融解試験の試験結果（600 ℃試験） 

 

No. 
融解対象物 

融剤 完全溶解 
UO2模擬物質 その他物質 

1 
CeO2  

0.0405 g 

Zircaloy-2＋B4C

＋CsI＋SUS304＋

Gd2O3＋Nd2O3 
（計 0.0611 g）

Na2O2  

1.0064 g 
〇 

2 
CeO2  

0.6050 g 

Zircaloy-2＋B4C

＋CsI＋SUS304＋

Gd2O3＋Nd2O3 
（計 0.4128 g）

Na2O2  

5.0521 g 
〇 
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表 3.1-4 アルカリ融解試験の試験結果（300 ℃試験） 

No. 
融解対象物 

融剤 完全溶解 
UO2模擬物質 その他物質 

1 
CeO2  

0.1021 g 
- 

Na2O2 
1.0538 g 

× 

（残渣あり） 

2 
CeO2 

0.0527 g 

Zircaloy-4 

0.0501 g 

Na2O2 
1.0013 g 

× 

（残渣あり） 

3 
CeO2 

0.0501 g 

Zircaloy-2 

0.0519 g 

Na2O2 
1.0083 g 

× 

（残渣あり） 

4 
CeO2  

0.0559 g 

ZrO2  

0.0508 g 

Na2O2  

1.0054 g 

× 

（残渣あり） 

5 
CeO2 

0.0518 g 

B4C 

0.0507 g 

Na2O2  

1.0020 g 

× 

（残渣あり） 

6 
CeO2  

0.0517 g 

CsI 

0.0506 g 

Na2O2 
1.0070 g 

× 

（残渣あり） 

 
 
 
 
 
 

 
図 3.1-3 混合物試料のアルカリ融解試験結果（表 3.1-3 の No.1 試料） 
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図 3.1-4 CeO2+Zircaloy-4 のアルカリ融解試験結果（表 3.1-4 の No.2 試料） 

 
 
 

 
図 3.1-5 CeO2+Zircaloy-4 の不溶解残渣の SEM/EDS 分析結果（図 3.1-4(c)のろ過物） 
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図 3.1-4 CeO2+Zircaloy-4 のアルカリ融解試験結果（表 3.1-4 の No.2 試料） 

 
 
 

 
図 3.1-5 CeO2+Zircaloy-4 の不溶解残渣の SEM/EDS 分析結果（図 3.1-4(c)のろ過物） 
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3.1.3 熱化学転換法の研究（再委託先：長岡技術科学大学） 

本研究開発は、難溶性の物質であるデブリを熱化学反応により、易溶性物質に化学転換する

ためのものであり、令和 2 年度は、デブリ熱化学転換試験として、種々元素の塩素化による塩

化物転換に関する条件収集等を行った。 

 

(1) 実験手法 

 塩化物転換は、熱化学反応で行った。熱化学反応は、反応させたい物質と四塩化炭素（CCl4）

をスウェジロック製のキャプセルの中に入れて、電気炉で加熱することにより行った。スウェ

ジロックキャプセルは図 3.1-6 に示す。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

試験後のキャプセルは、ネジを緩めた後に、シリカゲルで十分に水分を除きアルゴンガスで

置換したグローブボックス内で開封し、試料瓶に入れ替えるとともに一部を XRD 試料とし、XRD

（X 線回折：X 線は CuKαを使用）で測定した。 

 

(2) 実験結果 

① ウランを用いた塩素化試験 

 令和元年は八酸化三ウラン（U3O8）を用いた塩素化試験を行った。また、二酸化ウラン（UO2）

を用いた塩素化実験も U3O8と同じ条件で行っている。令和 2年度は二酸化ウラン（UO2）で温度

条件を変えて行った。UO2を 0.10 g、CCl4を 0.61 g（モル比では UO2:CCl4=1:10.6）をスウェッ

ジロックキャプセルに封入し、400 ℃で 4 時間加熱し反応させた後に取り出した生成物の写真

を図 3.1-7 に、XRD 測定結果を図 3.1-8 に示す。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
  
 
 

 

 
(a)プラグ(左)とキャップ(右) (b)両者を組み立てた図 

図 3.1-6 反応容器に用いるスウェジロックキャプセル 

   
図 3.1-7 400 ℃ 4 時間での二酸化ウラン 図 3.1-8 400 ℃ 4 時間での二酸化ウランの反応

の反応生成物の写真           生成物の XRD 測定結果 
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図 3.1-7 に示す通り、UO2 は緑色の物質に変化していることが確認される。図 3.1-8 に反応

生成物の XRD 測定結果を示す。UCl4及び UO2と反応生成物の XRD ピークを比較したところ、こ

の反応生成物は UCl4と UO2の混合物であることが明らかとなった。つまり元の状態から塩化物

へと転換されたことを意味している。続いて、UO2と CCl4の比率や加熱時間の条件を変えず、

温度だけを変えた試験を行った。生成物の XRD の分析結果を図 3.1-9 に示す。加熱温度は 300、

400、500 ℃で行っており、300 ℃から 400 ℃に温度を上げると酸化物のピークが相対的に小

さくなっていることがわかるが、500 ℃の結果のものは 400 ℃のものと比べて顕著な違いは

見いだせない。したがって、温度条件は、400 ℃よりも上げる必要はないと言うことがわかる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 ② 酸化ジルコニウム、酸化鉄の塩素化反応と酸溶解 

 燃料デブリ中に存在すると考えられる酸化ジルコニウムと酸化鉄の塩素化挙動を確認する

ための実験を行った。酸化鉄は、酸化鉄(II)(FeO)と酸化鉄(III)(Fe2O3)の二種類で実施した。 

 表 3.1-5 に用いた試料の CCl4との混合比を示す。実験では、金属:CCl4のモル比を 8 程度に

なるように設定している。 

 

表 3.1-5 CCl4と試料混合比 

 

 

 

 

 

 

実験では、400 ℃で 4 時間加熱している。スウェジロックキャプセルに入っている実験前の

試料と実験後の試料を図 3.1-10 に示す。全ての試料の色が変わり、何らかの反応が起きてい

 Weight/g  Weight/g ratio(n) 

ZrO2 0.1011 

CCl4 

1.0574 8.37 

FeII(FeO) 0.0554 0.8923 7.51 

FeIII(Fe2O3) 0.1023 0.7787 7.91 

 
図 3.1-9 温度を変化させて行った実験結果 
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試験後のキャプセルは、ネジを緩めた後に、シリカゲルで十分に水分を除きアルゴンガスで

置換したグローブボックス内で開封し、試料瓶に入れ替えるとともに一部を XRD 試料とし、XRD

（X 線回折：X 線は CuKαを使用）で測定した。 

 

(2) 実験結果 

① ウランを用いた塩素化試験 

 令和元年は八酸化三ウラン（U3O8）を用いた塩素化試験を行った。また、二酸化ウラン（UO2）

を用いた塩素化実験も U3O8と同じ条件で行っている。令和 2年度は二酸化ウラン（UO2）で温度

条件を変えて行った。UO2を 0.10 g、CCl4を 0.61 g（モル比では UO2:CCl4=1:10.6）をスウェッ

ジロックキャプセルに封入し、400 ℃で 4 時間加熱し反応させた後に取り出した生成物の写真

を図 3.1-7 に、XRD 測定結果を図 3.1-8 に示す。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
  
 
 

 

 
(a)プラグ(左)とキャップ(右) (b)両者を組み立てた図 

図 3.1-6 反応容器に用いるスウェジロックキャプセル 

   
図 3.1-7 400 ℃ 4 時間での二酸化ウラン 図 3.1-8 400 ℃ 4 時間での二酸化ウランの反応

の反応生成物の写真           生成物の XRD 測定結果 
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ることが確認できる。反応物を酸化鉄とした場合、第一鉄、第二鉄に関わらず、生成物は同じ

ように見える。図 3.1-11 に酸化ジルコニウムの塩素化試験で生成した物質の XRD での解析結

果を示す。図を見ると酸化物は残っているものの塩化ジルコニウムにほぼ転換していると考え

られる。酸化鉄の塩素化試験で生成した物質の XRD 分析結果を図 3.1-12 に示す。第一鉄、第

二鉄のいずれの場合でも主な成分は塩化鉄(III)(FeCl3)である。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 

図 3.1-10 酸化ジルコニウムと酸化鉄の塩素化実験の写真 

上から、酸化ジルコニウム(ZrO2)、酸化第一鉄 (FeO)、酸化第二鉄(Fe2O3) 

左は加熱する前、右は加熱後の生成物 

 
図 3.1-11 酸化ジルコニウムの塩素化試験生成物の XRD 分析結果 
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図 3.1-12(1) 酸化第一鉄の塩素化試験生成物の XRD 分析結果 

 

 
図 3.1-12(2) 酸化第二鉄の塩素化試験生成物の XRD 分析結果 
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図 3.1-10 酸化ジルコニウムと酸化鉄の塩素化実験の写真 

上から、酸化ジルコニウム(ZrO2)、酸化第一鉄 (FeO)、酸化第二鉄(Fe2O3) 

左は加熱する前、右は加熱後の生成物 

 
図 3.1-11 酸化ジルコニウムの塩素化試験生成物の XRD 分析結果 
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つまり、図 3.1-10 で示す写真において、第一鉄、第二鉄のいずれの場合でも同様なものに

見えるのは、ほぼ同じ成分であるからである。なお、生成物には、未反応の酸化鉄もわずかに

残存しており、第一鉄を用いた場合には塩化鉄(II)も生成している。 

次に、生成物の塩酸での溶解を確認した。生成試料を 5 mL の塩酸（30 wt%）を加えて良く

振盪させた後に、ろ紙（0.22 µm）を通し、10 mL のイオン交換水で洗浄・吸引ろ過し、フィル

ターに残った残渣を SEM 及び EDS で分析した。図 3.1-13 に酸化ジルコニウム塩素化後の残渣

の写真、EDS の結果を示す。塩化ジルコニウムは溶け残りがあり、EDS の測定結果からも Zr が

観測されている。ZrO2は酸に溶けないので当然であるが、重量変化から溶け残りは、2 %未満で

あることを確認した。酸化鉄の場合の溶解の結果を図 3.1-14 に示す。上の図が第一鉄の場合、

下が第二鉄の場合である。第二鉄の場合の方が、溶け残りが多い。しかし、第一鉄、第二鉄い

ずれの場合にも、EDS 分析では鉄の特性 X 線は観測されていない。残渣の成分は特定できてい

ないが、酸化鉄は塩酸に溶け、第一鉄の試験結果では Cr が観測されているので、溶け残りは

スウェジロックの成分である SUS316 からのものであると考えられる。なお、第一鉄、第二鉄

のどちらの場合も重量変化からは 90 %以上が溶解しており、残渣が酸化鉄由来のものでないの

であれば、鉄成分に関しては溶解において問題がないと言える。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

  

 
図 3.1-13 酸化ジルコニウムの溶解残渣の写真とその EDS 分析結果 

 

 
図 3.1-14 酸化鉄塩素化後の溶解残渣の写真とその EDS 分析結果 
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③ UO2-ZrO2-Fe3O4混合物を用いた塩化物転換試験 

 デブリの主要 3 成分を粉体化したものと仮定した UO2-ZrO2-Fe3O4混合物を用いた塩素化試験

を行った。これらはモル比 1:2:6 で混合されている。表 3.1-6 に用いた試料の質量等の割合を

示している。この混合試料にCCl4を 0.958 gを加えてスウェジロックカプセルに封入し、400 ℃

で 12 時間加熱した（表 3.1-6）。生成物の写真を図 3.1-15 に示す。写真は酸化鉄の塩素化試験

で生成したものと似ている。 

表 3.1-6 混合試料の割合 

 質量/g mol 

UO2 0.1642 0.000103  

ZrO2 0.0255 0.000207  

Fe2O3 0.0165 0.000608  

Total 0.2065 0.000918 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

この生成物を XRD で分析した結果を図 3.1-16 に示す。得られたスペクトルからは、生成物

には UO2、UCl4、ZrCl4が含まれていることが確認できる。この生成物に対し、溶解試験を行っ

た。実験は上述の②と同様の条件とした。図 3.1-17 に溶液の写真と残渣の写真を示す。溶液

は緑色をしており、4 価のウラン溶液の色をしている。残渣は黒色である。残渣は SEM-EDS で

の分析も行っており、その分析結果（半定量結果）を表 3.1-7 に示す。この結果を見ると酸化

ジルコニウムが残渣の主成分であるが、ウランや鉄も溶け残っている。なお、残渣の重量は 0.12 

g であり、塩素化反応で生成した試料は 90 %以上溶解していることを確認した。 

 

 
図 3.1-16 UO2-ZrO2-Fe3O4混合物試料塩素化試験後生成物の XRD 分析結果

 
図 3.1-15 混合試料の塩素化試験後生成物 
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図 3.1-13 酸化ジルコニウムの溶解残渣の写真とその EDS 分析結果 

 

 
図 3.1-14 酸化鉄塩素化後の溶解残渣の写真とその EDS 分析結果 
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図 3.1-17 UO2-ZrO2-Fe3O4混合物試料塩素化生成物の 

溶解試験後の溶液及び不溶解残渣 

 

 

表 3.1-7 残渣の EDS 分析結果 

 weight% mol% 

O 24.56 73.39 

Fe 1.88 1.61 

Zr 31.66 16.59 

U 41.91 8.42 

Total 100 100 

 

 

(3) 3.1.3 のまとめ 

 ジルコニウム、鉄、ウランの酸化物（ウランは二酸化ウラン）の熱化学転換による塩化物転

換試験では、塩化物転換が可能であることを確認した。また、デブリの模擬として、これらの

混合物を用いた試料で塩化物転換試験と溶解試験を行い、若干の未反応物が残り、それらが不

溶解残渣となるものの、90 %以上溶解できることを確認した。 
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3.2 燃料デブリの主要分離・分析プロセスの確立 

3.2.1 ICP-MS/MS測定（連携先：JAEA） 

模擬物質（上記 3.1.2 項のアルカリ融解後試料）を使用して、元素単体の分離条件の設定（コ

リジョン/リアクションガスの種類及び流量等）を行った。以下に令和 2 年度の実施内容を示

す。 

ICP-MS/MS は、コリジョン/リアクションセルを用いた気相反応を利用することによる干渉イ

オン除去や分子イオン生成によるマスシフトを利用した同重体との分別が可能な装置である。

しかしながら、干渉除去法やマスシフトに関しても、核種の量的な関係から除去が不十分にな

ることもあり、その限界を見極める必要がある。限界を越えたものに関しては ICP-MS/MS 測定

前に核種分離が必要であり、また分析作業時の装置や人体への高線量核種（Cs 等）の影響の

除去は不可欠であり、燃料デブリ中の含有量が多い U 等についても事前に分離することが望ま

れる。これらの分離操作を行ったうえで、ICP-MS/MS により干渉除去法やマスシフトを利用し

て存在する元素・同位体を定量する必要がある。本研究では、この分離プロセスを考慮した ICP-

MS/MS による質量分析及びその手法確立を行うことを目的としており、令和 2 年度～令和 5 年

度にかけて分離プロセスを含む一連の ICP-MS/MS 測定手法の検討を行う予定である。令和 2 年

度は 3.1.2 項のジルカロイ材等を含む模擬物質のアルカリ融解試験後溶液を用いた ICP-MS/MS

測定により、各元素のリアクションガスとの反応性を評価し、分離条件を整理した。 

本研究においては、燃料要素のアクチノイド系核種に加えて、臨界管理、FP 生成などの予測

に必要な燃焼特性に用いる核種等が重要となり、主に以下の核種の測定が重要と考えられる。 
・アクチノイド系核種；U、Pu、Np、Am、Cm 

・臨界管理核種；B、Gd 

・燃焼度評価核種；Nd、Sm 

・FP 核種；Cs、Sr 

・その他核種；C、Cl、Fe、Zr

上記核種を模擬した試料を調製するにあたり、3.1.2 項に示したとおり、アクチニドの模擬

物質として CeO2、臨界管理核種として B4C 及び Gd2O3、燃焼度評価核種として Nd2O3、FP 核種と

して CsI、その他核種として SUS304 及び Zircaloy-2 を混合した。その後、Na2O2を用いたアル

カリ融解を行い、硝酸溶解した試料を希釈し、ICP-MS/MS（Agilent8900）による測定に供した。

ICP-MS/MS 測定では、最初にリアクションガスなしの条件にて測定を行った。アルカリ融解後

の試料は多量の Na を含むため、Na に起因するスペクトル干渉や、感度の大幅な低下が懸念さ

れたが、図 3.2-1 に示す通り、アクチニド模擬物質（Ce 核種）、臨界管理核種（B 核種、Gd 核

種）、燃焼度評価核種（Nd 核種）、FP 核種（I 核種、Cs 核種）、その他 SUS304 由来（Cr 核種、

Fe 核種、Ni 核種）、Zircaloy 由来（Zr 核種）に加えて、融剤の Na2O2に由来する 23Na が、有意

量検出されていることを確認した。検出された計数率が各核種の濃度に比例すると仮定して、

同位体比を評価した結果を図 3.2-2 に示す。B核種、Ni 核種、Zr 核種、Nd 核種及び Gd 核種に

おいて、天然同位体比と良く一致する結果が得られており、本試験条件の範囲内での Na 共存

下において、これらの核種は Na に起因するスペクトル干渉の影響を受けないことが確認され

た。一方、57Fe/56Fe 及び 53Cr/52Cr は、天然同位体比からのずれが確認されたが、これは

ArC+(m/Z=52)、ArCH+(m/Z=53)、ArO+(m/Z=56)、ArOH+(m/Z=57)等の分子イオンの影響を強く受け

ているためと考えられる。次に、Fe 及び Cr への分子イオンの影響を軽減させることを主目的

として、リアクションガスとして H2又は He を、1、 3、 5 mL/min の条件で通ガスした上で、

測定を行った。その結果、従来からの知見と同じように、軽元素から重元素にかけて全体的に

計数率が低下する傾向が確認された。また、リアクションガスの通ガスに伴い、Cr 及び Fe の

同位体比が天然同位体比に近い値が得られることが確認された（図 3.2-3 参照）。これは ArO 等

の分子イオンが He との衝突により運動エネルギーを失い検出器に到達する数が減少した、又

は、H2との反応により ArO が Ar と O に分解したため、分子イオンの影響を受けにくくなった

ためと考えられる。57Fe/56Fe は、中性子照射に伴う 57Fe の増加により変化する値であるため、

燃料デブリ中で Fe が検出された際に、その由来を推定するのに有効な指標となる。 
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図 3.1-17 UO2-ZrO2-Fe3O4混合物試料塩素化生成物の 

溶解試験後の溶液及び不溶解残渣 

 

 

表 3.1-7 残渣の EDS 分析結果 

 weight% mol% 

O 24.56 73.39 

Fe 1.88 1.61 

Zr 31.66 16.59 

U 41.91 8.42 

Total 100 100 

 

 

(3) 3.1.3 のまとめ 

 ジルコニウム、鉄、ウランの酸化物（ウランは二酸化ウラン）の熱化学転換による塩化物転

換試験では、塩化物転換が可能であることを確認した。また、デブリの模擬として、これらの

混合物を用いた試料で塩化物転換試験と溶解試験を行い、若干の未反応物が残り、それらが不

溶解残渣となるものの、90 %以上溶解できることを確認した。 
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図 3.2-1 ICP-MS/MS 測定結果 

（CeO2、B4C、Gd2O3、Nd2O3、CsI、SUS304 及び Zircaloy-2 混合物、リアクションガスなし） 

 

 
 

図 3.2-2 同位体比評価結果 

（CeO2、B4C、Gd2O3、Nd2O3、CsI、SUS304 及び Zircaloy-2 混合物、リアクションガスなし） 

 

 
図 3.2-3 Cr 及び Fe 同位体比のリアクションガス流量依存性 

（CeO2、B4C、Gd2O3、Nd2O3、CsI、SUS304 及び Zircaloy-2 混合物） 
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上記の ICP-MS/MS 測定により、本試験条件の範囲内での Na 共存下において、リアクション

ガスを有効に利用することで、化学分離操作なしで、重要核種を検出し、その同位体比を評価

可能なことを確認した。一方、実燃料デブリにおいては、Ce、Nd、Gd 以外のランタニドが含ま

れる可能性や、U～Cm までの複数のアクチニド核種が混在している可能性がある。ICP-MS/MS を

用いて、リアクションガスを使用しても、これらのアクチニド及びランタニドが混合した試料

中の各元素の同位体組成を評価可能な測定条件は、現時点では見出されていないため、ランタ

ニド及びアクチニドを分離するために、下記のとおり、実燃料デブリの粉砕から化学分離まで

のフローを検討した。今後は、特に下記で検討した元素分離プロセスの妥当性確認及び最適化

に資するための分離試験及び ICP-MS/MS 測定を実施する予定である。 

 

 

【燃料デブリの前処理】 
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模擬燃料デブリ等を通常の固定方法を用いて行う。ダイヤモンドカッターに加えて、リファイ

ンソーを用いると詳細切断が可能となるため、試料の特性、分析目的（SEM 用、溶解用）に応

じて選択する。化学的に活性な金属相を有する燃料デブリやジルカロイ含有サンプル等は、切
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のサンプル・部位の硬さは異なると考えられる。非常に硬い組成・部位のサンプルを切断・粉

砕加工する際には、その硬さを事前測定で把握し、当該硬さに十分耐えられる加工装置・工具

を選定する必要がある。逆に、堆積物、腐食生成物、有機物、コンクリートやガラス状物質を

含む燃料デブリサンプル等、様々な硬さを有する燃料デブリを扱うことを考慮し、その性状に

応じた切断、固定のための工具、治具を整備することも考慮する必要がある。 
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が望ましい。また、アルカリ融解後に融成物に対して純水及び硝酸を添加するが、溶け残り等
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【元素分離プロセス】 

燃料デブリ試料をアルカリ融解等で溶解した後、測定方法に合わせた前処理プロセスが必要

となる。本研究では、ICP-MS/MS による測定を前提とするため、以下に示すステップで進める。 

(i) 分離方法の検討 

分離方法として、一般的なイオン交換法を用いる。また、吸着、溶離に用いる溶液として硝

酸、塩酸を想定する。 

(ⅱ) 分離対象元素の特定 

 分離対象元素としては、上述したアクチノイド系核種や臨界管理核種、燃焼度評価核種等の

元素を考慮する。 
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図 3.2-1 ICP-MS/MS 測定結果 

（CeO2、B4C、Gd2O3、Nd2O3、CsI、SUS304 及び Zircaloy-2 混合物、リアクションガスなし） 

 

 
 

図 3.2-2 同位体比評価結果 

（CeO2、B4C、Gd2O3、Nd2O3、CsI、SUS304 及び Zircaloy-2 混合物、リアクションガスなし） 

 

 
図 3.2-3 Cr 及び Fe 同位体比のリアクションガス流量依存性 

（CeO2、B4C、Gd2O3、Nd2O3、CsI、SUS304 及び Zircaloy-2 混合物） 
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(ⅲ) 分離条件の探索 

分離方法で検討した溶液及びイオン交換樹脂に対する、対象元素の分配係数を明らかにする。

一般に市販されている樹脂に対する分配係数は、発売元や文献にて公開されているが、アクチ

ノイド元素については、データが少ないことも予想されることから、データ取得する必要があ

る。また、樹脂の特性によっては分配係数が明らかでなかったり、異なる可能性があるため、

何点か抽出し、確認のための試験を実施する必要がある。 

硝酸溶液からの陰イオン交換樹脂（DOWEX™ 1X10 200-400 mesh）に対する吸着曲線について

は既に報告されており[1]、今回導入を予定しているイオン交換樹脂は陰イオン交換樹脂

（DOWEX™ 1X4 200-400 mesh）であるため、対象元素に対する特性は類似したものと考えられ

る。本研究では、照射済燃料中のアクチノイド元素や一部の核分裂生成物を対象として報告さ

れている分離フロー[2]に加え、硝酸―メタノール系における陰イオン交換分離に係る先行研

究[3-6]を参考に、分析対象元素を分離するフロー案を構築した（図 3.2-4 参照）。アクチノイ

ド元素のうち、U、Pu 及び Np については図 3.2-4 の 1 段目の分離で、ランタノイド元素や核分

裂生成物、構造材などから分離されるため、これ以後は、ICP-MS/MS の干渉除去機能に応じた

分離プロセスを踏めばよいことがわかる。すなわち、U、Pu 及び Np までの 3 元素が混在した状

態で、選択的に測定できる条件が見い出せれば分離は不要となる。その条件が見いだせない場

合、必要に応じて分離が必要となる。一方、今回分析対象とした Nd, Gd については、燃料由

来以外の元素も含め、干渉すると考えられる元素との分離条件を探索するとともに、ICP-MS/MS

による干渉排除の条件探索を進め、最終的に分離フローを決める必要がある。 
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図 3.2-4 燃料デブリへの混入が想定される各元素の分離フロー 
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(ⅲ) 分離条件の探索 
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何点か抽出し、確認のための試験を実施する必要がある。 
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る。本研究では、照射済燃料中のアクチノイド元素や一部の核分裂生成物を対象として報告さ

れている分離フロー[2]に加え、硝酸―メタノール系における陰イオン交換分離に係る先行研

究[3-6]を参考に、分析対象元素を分離するフロー案を構築した（図 3.2-4 参照）。アクチノイ

ド元素のうち、U、Pu 及び Np については図 3.2-4 の 1 段目の分離で、ランタノイド元素や核分

裂生成物、構造材などから分離されるため、これ以後は、ICP-MS/MS の干渉除去機能に応じた

分離プロセスを踏めばよいことがわかる。すなわち、U、Pu 及び Np までの 3 元素が混在した状

態で、選択的に測定できる条件が見い出せれば分離は不要となる。その条件が見いだせない場

合、必要に応じて分離が必要となる。一方、今回分析対象とした Nd, Gd については、燃料由

来以外の元素も含め、干渉すると考えられる元素との分離条件を探索するとともに、ICP-MS/MS

による干渉排除の条件探索を進め、最終的に分離フローを決める必要がある。 
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3.2.2 前処理分離技術に関する研究（再委託先：長岡技術科学大学） 

ICP-MS/MS 測定の前処理分離試験として、含侵樹脂及びキレート樹脂等を用い、デブリに含

まれる元素を考慮して希土類元素やアクチノイド元素を対象とした核種分離の試行試験を行

った。 

 

(1) ピロリドン樹脂を用いた前処理分離技術に係る基礎データの取得 

 ピロリドン（図 3.2-5）は、環状のモノアミドであって、ウラニルイオンのエカトリアル面

に酸素（カルボニル基）が 2 個配位し、選択的に沈殿を起こす。二つのピロリドンが配位する

のはあたかもキレートの様である。我々は、ピロリドンが樹脂に固定化された樹脂を用いてウ

ランの選択的吸着・分離の可能性を探った。 

 

①  市販のポリビニルポリピロリドンを用いたイオン吸着挙動 

ピロリドンを樹脂化したものに、ポリビニルピロリドン（以下、「PVP」と略す。図 3.2-6）

がある。PVP は、水溶性であるために固液分離のシステムに使うことができず、それに架橋を

行い水に不溶化させたものがポリビニルポリピロリドン（以下、「PVPP」と略す。）である。PVPP

は市販されているが、化学的にどのような構造のものか示されていない。まず、市販の PVPP を

用いてウランの吸着特性を評価した。 

 

 

 

 

 

 
 
 

 

ウランの吸着特性を評価するためにICP-MS用標準液XSTC-289を用いた。ウランイ

オン濃度を0.5 ppmとし、酸濃度を調整した硝酸もしくは塩酸3 mLにPVPPを5 mg加え

て、24時間浸透させ、PVPPを入れる前後の溶液中のウラン濃度を比較することによ

って、分配係数（Kd [mL/g]）を求めた。

濃度は、ICP-MS/MSを用いて測定した。

図3.2-7にPVPPへのウランイオンの吸

着特性（分配係数）を示す。硝酸と塩

酸では吸着挙動が大きく異なること

が確認できる。硝酸溶液中では、酸濃

度が低い時に分配係数が高い値を示

すが、濃度が高くなるとまた分配係数

が若干上昇する傾向がみられ、濃度全

域で強く吸着する結果が得られた。塩

酸では、酸濃度が高くなるにつれて、

吸着が強くなることが確認できる。塩

酸では酸濃度を高くしてウランを吸

着させ、酸濃度を下げることにより、

ウランをPVPPから外して溶離させる

ことができる。 
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図 3.2-5 ピロリドン    図 3.2-6 ポリビニルピロリドン  
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図 3.2-7 ウランイオンの PVPP への吸着特性 
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PVPP へのその他の元素の吸着挙動も確認した。多くの元素の吸着試験を行うために ICP-MS

用標準溶液 XSTC-311 を用いた。XSTC-311 にはウランを含む 29 元素が含まれているが、その中

でアルカリ金属元素（Na、K、Cs）、アルカリ土類金属元素（Mg、Ca、Sr、Ba）、その他の元素と

して Al、Cr、Fe、Ni、Se、Ag、Th を評価した。XSTC-311 を用いた試験では、金属元素濃度は

2.5 ppm とし、PVPP の量は 50 mg としている。吸着に関しては、アルカリ金属、アルカリ土類、

Al、Cr、Ni、Se の吸着は確認できなかった。Fe、Ag は硝酸溶液中では吸着が確認できなかった

が、塩酸中では吸着が見られた。Th は塩酸中での吸着は確認できなかったが、硝酸中での吸着

が見られた。図 3.2-8 に Fe と Ag の、図 3.2-9 に Th の分配係数を示す。Fe の塩酸での分配係

数はウランと同様に酸濃度とともに増加する傾向にあるが一桁小さく、十分に分離が可能であ

る。Ag に関しては、ウランとは傾向が逆であり、酸濃度が高い時は吸着せず、影響はない。今

回測定したイオンの PVPP への吸着特性は硝酸塩酸に関わらず、似た傾向を示している。つま

り、対陰イオン及び配位子との錯形成が似た傾向にあることを示している。それらのことを踏

まえると塩酸系では核分裂生成物及び構造物由来の遷移金属についてはウランとの分離は難

しくないと予想される。更に、データを取り、確認する必要はあるだろう。Th は 4 価のアクチ

ノイドの代表として評価したものである。この結果は、硝酸で 4 価アクチノイドは酸濃度が高

い時は、吸着してウランとともに回収可能であり、逆に濃度が低い時は、ウランと分離可能で

あるという可能性を示唆している。また、塩酸中では吸着せずに分離可能であることを示して

いる。しかしながら、陰イオン交換樹脂への 4 価アクチノイドの吸着挙動は硝酸中でも塩酸中

でも原子番号の増加とともに吸着しやすくなる傾向があるので、PVPP への吸着に関しても同様

の可能性がある。つまり、Pu(IV)は硝酸中や塩酸中でより吸着しやすくなるかもしれないと言

うことである。Pu(IV)については試験が難しいので、今後、U(IV)及び Np(IV)でのデータ取得

で議論していきたいと考えている。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(2)含浸樹脂を用いた前処理分離技術に係る基礎データの取得。 

 

 

 

 

 

  

  
図 3.2-8 Fe と Ag の塩酸溶液での分配係数     図 3.2-9 Th の塩酸溶液での分配係数 
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②  スチレンジビニルベンゼン系ピロリドン樹脂の合成とそのウラン吸着挙動 

 市販されている PVPP は吸着剤を目的とするものでないので、形状、粒径、粒径分布といっ

た分離操作に必要な条件が揃えられていない。そこで、ピロリドンをスチレンジビニルベンゼ

ン樹脂に組み込んだピロリドン樹脂（図 3.2-10）の合成について研究を行った。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

ピロリドン樹脂は、ジビニルベンゼン（以下、「DVB」と略す。）（図 3.2-11、左）とビニルピ

ロリドン（以下、「VP」と略す。）（図 3.2-11、右）を混合し、ラジカル重合させることにより

得ることができる。なお、VP だけで重合させたものは PVP である。ピロリドン樹脂は最終的に

はカラム分離で用いるのに適した球状で小粒径且つ粒度分布の揃ったものにするため、シリカ

担体中に担持させたものにする予定であるが、合成法の確立とその性質を見ることを令和 2年

度の目的としているので、令和 2 年度は無担持のものを作製した。今回、性質を確認するため、

DVB と VP の混合比を変えて合成した。DVP の混合率は架橋度の割合に関係する。図 3.2-12 に

合成時の写真を示す。左が合成する前のもので液状であり、それに反応開始剤のアゾビスイソ

ブチロニトリル（以下、「AIBN」と略す。）を 1 wt%加えて、加熱することで固体化し、容器か

ら取り出したものをメノウ乳鉢で砕いて、篩に掛けたものを試料とした。得られたピロリドン

樹脂の粒径分布を図 3.2-13 に示す。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

              
図 3.2-10 ピロリドン樹脂      図 3.2-11 ジビニルベンゼン(DVB,左)と 

ビニルピロリドン(VP,右) 
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図 3.2-12 ピロリドン樹脂の合成状況の写真 

図 3.2-13 合成したピロリドン樹脂の粒径分布 
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砕いたピロリドン樹脂は架橋度によらず、ほぼ 100 µm をピークとしており、架橋度の低いもの

は、小粒径のところに分布の肩がある。架橋度が高いものは固く脆く砕きやすかったが、低いも

のは柔らかさがあったことにより、分布の違いが生じたのではないかと考えている。図 3.2-14 に

合成した樹脂及び市販の PVPP の赤外吸収分光（以下、「IR」と略す。）分析結果を示す。100 %DVB

は VP を加えずに合成したものである。なお、下の図には市販の PVPP と合成した DVB 樹脂の比較

を載せた。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

IR の結果から、ピロリドン由来のピークが観測され、また、DVB 由来のピークが観測される

ことから、いずれの架橋度のものもピロリドン樹脂の合成がうまくできていることが確認され

た。市販の PVPP の IR 結果を見ると DVB 由来のピークがなく、DVB を用いて架橋を行っていな

いことがわかる。従って、市販の PVPP の合成にはブタジエン等の別の架橋剤を用いているも

のと推測している。10 %DVB のピロリドン樹脂を用いて①と同様の方法でウランの分配係数を

評価した。結果を図 3.2-15 に示す。分配係数の大きさに違いは見られるが、硝酸中及び塩酸

中で全く同じ傾向であることが確認された。分配係数は樹脂中の官能基（ピロリドン）のモル

濃度に依存するので、大きさが異なることは自然である。傾向が同じであることから、基本的

 

図 3.2-14 ピロリドン樹脂の IR 分析結果（上図） 

及び市販の PVPP と DVB 樹脂との比較（下図) 
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にはピロリドン樹脂は PVPP と同じイオンの吸着特性を持つと考えられるので、①で得られた

結果は、合成したピロリドン樹脂にも適応できる。なお、架橋度を上げていくとピロリドンの

単位樹脂量あたりのピロリドン数が減っていくので分配係数が減ることが確認された。今後は、

シリカ担体にピロリドンを担持させたものを用いて更に吸着データを増やしていく予定であ

る。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(2) 含浸樹脂を用いた前処理分離技術に係る基礎データの取得 

 市販されている含浸樹脂を用い、分離技術に係る基礎データを収集した。今回は Eichrom 

Technologies 社の TRU 樹脂と DGA 樹脂を用いた。TRU 樹脂は CMPO（図 3.2-16）と TBP が含浸

されている。DGA 樹脂は TODGA（図 3.2-17）が含浸されているものである。Eichrom Technologies

社の含浸樹脂は多くの吸着データが分配係数として公開されており、我々は不足するデータを

取得した。 

 

 

 

 

 

 

①  CMPO、TBP 含浸樹脂（TRU 樹脂）の吸着データ取得 

 TRU 樹脂は CMPO と TBP を含浸することによりアクチノイドを強く吸着するように開発され

たものであり、アクチノイドの吸着データは揃っている。今回は、不足している塩酸溶液中の

希土類元素のデータを取得した。実験は 5 ppm の希土類元素の溶液 5 mL に 0.5 g の樹脂を加

えて 25 ℃に設定して 24 時間振盪し、振盪前後の濃度比(濃度は ICP-MS/MS で測定)を比較す

ることで求めた。得られた分配係数を図 3.2-18 に示す。また、図 3.2-18 の右側に参考として

Eichrom Technologies 社が提供しているアクチノイドのデータを示す。図を見ると希土類元素

の吸着挙動の塩酸濃度依存性はアクチノイドと同じ傾向を示している。希土類元素の分配係数

の大きさは、La から Sm もしくは Eu までは増加傾向にあるが、その後、増加と減少を繰り返

す。図 3.2-19 に塩酸濃度 7、9、10 M での分配係数を示す。Eichrom Technologies 社が提供し

ているデータと比較すると Am が塩酸濃度 8～9 M で最大値を取り、20 程度である。希土類元素

も 8～10 M で最大値を取り、20～50 の値である。ピーク位置は重希土類ほど濃度が高いところ

にあるように思われる。分配係数からは、希土類元素は Am と同程度であり、両者は同じよう

な吸着挙動をすると予想できる。このことから、3 価アクチノイドと希土類元素を同時に吸着

させるなどの操作に利用できることがわかる。また、3 価アクチノイドと希土類元素の分離や

希土類元素間の相互分離（おそらくは 3 価アクチノイドの相互分離も）はできないが、Eichrom 

 
図 3.2-15 合成したピロリドン樹脂と市販品の PVPP とのウランの分配係数の比較 
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Technologies 社のデータからは軽アクチノイド（U、Np、Pu）と Am においては相互分離が可能

と予想できる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

② TODGA 含浸樹脂（DGA 樹脂）の吸着データ取得 

DGA 樹脂も TRU 樹脂と同じ手法で塩酸中の希土類元素の分配係数を算出した。DGA の 1 M 以

下の低濃度の分配係数を求めた。図3.2-20に塩酸濃度を横軸にした分配係数の酸濃度依存性、

図 3.2-21 に分配係数の原子番号依存性を示す。分配係数は酸濃度とともに上昇し、原子番号

（つまりイオン半径と関係して）とともに増加する。元素間の分配係数は比較的大きく、相互

分離の可能性を示唆している。試みに、希土類元素として、Ce、Nd、Eu を用い、241Am を添加し

たものを試料とし、ムロマックミニカラム L にカラム体積 8 mL となるように DGA 樹脂を充填

したものに試料を 0.5 mL 添加し、流速 30 mL/h で 0.5 M 塩酸で溶離展開した。そのクロマト

グラムを図 3.2-22 に示す。Eu は 152Eu を加えており、152Eu と 241Am はγ線スペクトロメータで

測定している。Ce と Nd は ICP-MS で測定している。それぞれの元素の相互分離は見られるが、

 
図 3.2-18 TRU 樹脂の塩酸での希土類分配係数の濃度依存性と Eichrom Technologies 社 

提供のアクチノイドの分配係数 
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図 3.2-19 TRU 樹脂の希土類分配係数 
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Am に関しては、Nd と Eu の間に溶出しており、イオン半径に従っている。Eu に関しては出始め

のみを観測して、完全なピークを確認できなかったので、カラム体積を 5 mL とした Am と Eu

の分離試験を行い、改めて分離ができていることを確認した（図 3.2-23）。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(3) 3.2.3 のまとめ 

ピロリドン樹脂を用いてウランの選択的吸着と核分裂生成物等の元素が吸着しな

いなどのデータを得た。また、含浸樹脂では、CMPOとTBPが含浸されているTRU樹脂

の希土類元素吸着特性及びTODGAが含浸されているDGA樹脂の希土類元素やアクチノ

イドの吸着・分離特性評価に関するデータを得た。  
  

 
図 3.2-20 DGA 樹脂の希土類分配係数       図 3.2-21 DGA 樹脂の希土類分配係数 
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図 3.2-22 Ce、Nd、Eu、Am の DGA 樹脂を  図 3.2-23 Am と Eu の分離結果（5 mL カラム） 

用いた分離試験結果 
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3.3 模擬燃料デブリの作製 

3.3.1 模擬燃料デブリの作製に関する研究（再委託先：NFD） 

(1) 共沈法による混合粉末を用いた模擬燃料デブリの作製 

① 作製方法 

東北大学にて作製した Zr を含む重ウラン酸アンモニウムの共沈試料を用いて模擬燃料デブ

リの作製を行った。混合時の組成は、U:Zr=1:1、3:1 あるいは 9:1 の 3 種類とした。作製にお

いては、まず、乾燥済みの共沈試料を解砕、焙焼及び還元した後、それによって得られた約 0.5 

g の粉末を 7 mmφのダイスを用いてペレット状に圧縮成型し、100 %水素中で焼結を行った。

焼結条件は、多様な密度の試料を作製することを目的として、1300 ℃-10 分、1400 ℃-10 分、

1500 ℃-1時間あるいは1700 ℃-3時間とした。作製した試料の員数は各条件5個ずつであり、

そのうち 1個ずつを XRD 測定、光学顕微鏡観察及び SEM 観察に供した。当該研究における試料

作製条件を表 3.3-1 にまとめる。また、共沈試料を用いた模擬燃料デブリ作製における処理手

順及び各処理後の外観写真を図 3.3-1 に示す。 

 

② X 線回折測定 

U:Zr=1:1、3:1 及び 9:1 の条件で作製した模擬燃料デブリにおける XRD 測定結果をそれぞれ

図 3.3-2 に示す。 

U:Zr=1:1 の試料においては、焼結温度が 1300～1500 ℃の場合、立方晶(U, Zr)O2及び正方

晶 ZrO2と推定されるピークが見られた。焼結温度が 1700 ℃になると立方晶(U, Zr)O2のピー

クが小さくなり、UO2のピークが現れた。また、ZrO2と推定される小さなピークも見られたが、

正方晶のものとはわずかに異なっており、格子定数の変化あるいは菱面体等への構造変化が示

唆された。 

U:Zr=3:1 の試料においては、焼結温度が 1300～1500 ℃の場合に立方晶(U, Zr)O2及び正方

晶 ZrO2と推定されるピークが見られたが、焼結温度が 1700 ℃になると正方晶 ZrO2のピークが

消失した。また、焼結温度が高くなるに従い、立方晶(U, Zr)O2のピーク位置が高角度側へシフ

トしていた。これは、焼結温度の上昇に伴い、(U, Zr)O2中の Zr 量が増加することにより、格

子定数が小さくなったことが要因と考えられる。 

 U:Zr=9:1 の試料においては、いずれの焼結温度においても立方晶(U, Zr)O2のピークのみが

見られた。立方晶(U, Zr)O2のピークは、焼結温度が高くなるに従って鋭くなっており、これは

結晶粒の成長によるものと考えられる。 

 

③  光学顕微鏡及び SEM 観察 

作製した試料のうち各条件 1 個ずつを軸方向に切断し、樹脂埋め後、切断面を研磨すること

により、光学顕微鏡観察及び SEM 観察に供した。光学顕微鏡観察結果を図 3.3-3 に示す。光学

顕微鏡で観察可能な範囲では、クラック等の顕著な欠陥は観察されなかった。SEM 観察結果と

して、1000 倍及び 5000 倍の反射電子（以下、「BSE」と略す。）像を図 3.3-4 に示す。 

U:Zr=1:1 の試料では、焼結温度 1500 ℃までは焼結が不十分であり、原料の粒子が残存して

いる様子が観察された。焼結温度 1500 ℃については局所的には、焼結が進展しており、その

ような場所では、母相中に 1 µm 未満の微小な介在物が観察された。焼結温度 1700 ℃では、焼

結が十分に進み、1～2 µm 程度の析出相が見られた。それらの析出相は、ほぼ均一に分布して

おり、局所的な析出はなかった。 

U:Zr=3:1 の試料では、焼結温度 1400 ℃までは焼結が不十分であり、低密度な組織が観察さ

れた。焼結温度 1500 ℃では、焼結が進展し、母相中全体に 1 µm 未満の介在物が見られたが、

焼結温度が 1700 ℃になるとその介在物が消失していた。XRD 測定結果を考慮すると、介在物

は ZrO2を主成分とするものと考えられる。また、焼結温度 1700 ℃の条件では、BSE 像におけ

るコントラストが母相と若干異なる相が見られた。 

U:Zr=9:1 の試料では、焼結温度 1300 ℃においても、原料粒子は残存しておらず、焼結が進

展していた。いずれの温度においても析出物あるいは介在物などは観察されなかったが、焼結
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Am に関しては、Nd と Eu の間に溶出しており、イオン半径に従っている。Eu に関しては出始め

のみを観測して、完全なピークを確認できなかったので、カラム体積を 5 mL とした Am と Eu

の分離試験を行い、改めて分離ができていることを確認した（図 3.2-23）。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(3) 3.2.3 のまとめ 

ピロリドン樹脂を用いてウランの選択的吸着と核分裂生成物等の元素が吸着しな

いなどのデータを得た。また、含浸樹脂では、CMPOとTBPが含浸されているTRU樹脂

の希土類元素吸着特性及びTODGAが含浸されているDGA樹脂の希土類元素やアクチノ

イドの吸着・分離特性評価に関するデータを得た。  
  

 
図 3.2-20 DGA 樹脂の希土類分配係数       図 3.2-21 DGA 樹脂の希土類分配係数 

濃度依存性      原子番号依存性 

0.5 0.6 0.7 0.8

0

50

100

[HCl] / M

Kd
 / 

m
L/

g

Y

La Ce Pr Nd
Sm
Eu
Gd

Tb

Dy

Ho
Er

TmYb
Lu

10-1

100

101

102

Kd
 / 

m
L/

g

0.5M HCl

0.6M HCl

0.7M HCl

Y  La Ce Pr Nd Pm SmEuGd TbDy Ho  Er Tm YbLu

0.8M HCl

 
図 3.2-22 Ce、Nd、Eu、Am の DGA 樹脂を  図 3.2-23 Am と Eu の分離結果（5 mL カラム） 
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温度の上昇に伴う気孔の減少が確認された。焼結温度 1700 ℃の条件では、U:Zr=3:1 の場合と

同様に、BSE 像におけるコントラストが母相と若干異なる相が見られた。 

観察倍率5000倍における模擬燃料デブリ試料のEDS分析結果(Zr及びU)を図3.3-5に示す。

全体として、焼結が十分に進んでいない状態では、Zr 及び U 分布に若干の偏りが見られたが、

焼結が進むにつれて均一化する傾向が見られた。また、介在物・析出物における局所的な組成

の差異は生じていたが、それら自体は比較的均一に分布しており、元素分布の極端な偏りはな

かった。なお、U:Zr=1:1 の試料において、焼結温度 1500 ℃及び 1700 ℃の条件で見られた介

在物・析出物は、Zr を主成分とするものであることが確認された。また、U:Zr=3:1 及び 9:1 の

試料にける焼結温度 1700 ℃の条件で見られた BSE 像におけるコントラストが母相と若干異な

る相は、U が濃化したものであることがわかった。 

 

表 3.3-1 試料作製条件 

試料番号 組成(U:Zr) 焼結温度 焼結時間 

21-1-11～15 1:1 1300 ℃ 10 分 

21-1-06～10 1:1 1400 ℃ 10 分 

21-1-01～05 1:1 1500 ℃ 1 時間 

21-1-16～20 1:1 1700 ℃ 3 時間 

21-2-11～15 3:1 1300 ℃ 10 分 

21-2-06～10 3:1 1400 ℃ 10 分 

21-2-01～05 3:1 1500 ℃ 1 時間 

21-2-16～20 3:1 1700 ℃ 3 時間 

21-3-11～15 9:1 1300 ℃ 10 分 

21-3-06～10 9:1 1400 ℃ 10 分 

21-3-01～05 9:1 1500 ℃ 1 時間 

21-3-16～20 9:1 1700 ℃ 3 時間 
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処理手順 試料状態 

1. 共沈−乾燥 

 

2. 解砕 

 

3. 焙焼 

 

4. 還元 

 

5. 圧縮成型 

 

6. 焼結 

 
図 3.3-1 模擬燃料デブリ作製手順 

 

JAEA-Review 2021-056 

3.3-2 
56 

温度の上昇に伴う気孔の減少が確認された。焼結温度 1700 ℃の条件では、U:Zr=3:1 の場合と

同様に、BSE 像におけるコントラストが母相と若干異なる相が見られた。 

観察倍率5000倍における模擬燃料デブリ試料のEDS分析結果(Zr及びU)を図3.3-5に示す。

全体として、焼結が十分に進んでいない状態では、Zr 及び U 分布に若干の偏りが見られたが、

焼結が進むにつれて均一化する傾向が見られた。また、介在物・析出物における局所的な組成

の差異は生じていたが、それら自体は比較的均一に分布しており、元素分布の極端な偏りはな

かった。なお、U:Zr=1:1 の試料において、焼結温度 1500 ℃及び 1700 ℃の条件で見られた介

在物・析出物は、Zr を主成分とするものであることが確認された。また、U:Zr=3:1 及び 9:1 の

試料にける焼結温度 1700 ℃の条件で見られた BSE 像におけるコントラストが母相と若干異な

る相は、U が濃化したものであることがわかった。 

 

表 3.3-1 試料作製条件 

試料番号 組成(U:Zr) 焼結温度 焼結時間 

21-1-11～15 1:1 1300 ℃ 10 分 

21-1-06～10 1:1 1400 ℃ 10 分 

21-1-01～05 1:1 1500 ℃ 1 時間 

21-1-16～20 1:1 1700 ℃ 3 時間 

21-2-11～15 3:1 1300 ℃ 10 分 

21-2-06～10 3:1 1400 ℃ 10 分 

21-2-01～05 3:1 1500 ℃ 1 時間 

21-2-16～20 3:1 1700 ℃ 3 時間 

21-3-11～15 9:1 1300 ℃ 10 分 

21-3-06～10 9:1 1400 ℃ 10 分 

21-3-01～05 9:1 1500 ℃ 1 時間 

21-3-16～20 9:1 1700 ℃ 3 時間 
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図 3.3-2(1) U:Zr=1:1 の条件で作製した模擬燃料デブリの X 線回折測定結果 
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図 3.3-2(2) U:Zr=3:1 の条件で作製した模擬燃料デブリの X 線回折測定結果 
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図 3.3-2(1) U:Zr=1:1 の条件で作製した模擬燃料デブリの X 線回折測定結果 
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図 3.3-2(3) U:Zr=9:1 の条件で作製した模擬燃料デブリの X 線回折測定結果 
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1300℃×10 分 

 
1400℃×10 分 

 
1500℃×1 時間 

 
1700℃×3 時間 

 

図 3.3-3(1) U:Zr=1:1 の条件で作製した模擬燃料デブリの光学顕微鏡による金相観察結果 
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図 3.3-2(3) U:Zr=9:1 の条件で作製した模擬燃料デブリの X 線回折測定結果 
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1300℃×10 分 

 
1400℃×10 分 

 
1500℃×1 時間 

 
1700℃×3 時間 

 

図 3.3-3(2) U:Zr=3:1 の条件で作製した模擬燃料デブリの光学顕微鏡による金相観察結果 
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1300℃×10 分 

 
1400℃×10 分 

 
1500℃×1 時間 

 
1700℃×3 時間 

 

図 3.3-3(3) U:Zr=9:1 の条件で作製した模擬燃料デブリの光学顕微鏡による金相観察結果 
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1300℃×10 分 

 
1400℃×10 分 

 
1500℃×1 時間 

 
1700℃×3 時間 

 

図 3.3-3(2) U:Zr=3:1 の条件で作製した模擬燃料デブリの光学顕微鏡による金相観察結果 
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焼結条件 観察倍率：1000 倍 観察倍率：5000 倍 

1300℃ 
× 

10 分 

1400℃ 
× 

10 分 

1500℃ 
× 

1 時間 

1700℃ 
× 

3 時間 

 

図 3.3-4(1) U:Zr=1:1 の条件で作製した模擬燃料デブリの SEM 観察結果 
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焼結条件 観察倍率：1000 倍 観察倍率：5000 倍 

1300℃ 
× 

10 分 

1400℃ 
× 

10 分 

1500℃ 
× 

1 時間 

1700℃ 
× 

3 時間 

 

図 3.3-4(2) U:Zr=3:1 の条件で作製した模擬燃料デブリの SEM 観察結果 
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焼結条件 観察倍率：1000 倍 観察倍率：5000 倍 

1300℃ 
× 

10 分 

1400℃ 
× 

10 分 

1500℃ 
× 

1 時間 

1700℃ 
× 

3 時間 

 

図 3.3-4(1) U:Zr=1:1 の条件で作製した模擬燃料デブリの SEM 観察結果 
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焼結条件 観察倍率：1000 倍 観察倍率：5000 倍 

1300℃ 
× 

10 分 

1400℃ 
× 

10 分 

1500℃ 
× 

1 時間 

1700℃ 
× 

3 時間 

 

図 3.3-4(3) U:Zr=9:1 の条件で作製した模擬燃料デブリの SEM 観察結果 
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焼結条件 Zr U 

1300℃ 
× 

10 分 

1400℃ 
× 

10 分 

1500℃ 
× 

1 時間 

1700℃ 
× 

3 時間 

 

図 3.3-5(1) U:Zr=1:1 の条件で作製した模擬燃料デブリの EDS 面分析結果 
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焼結条件 観察倍率：1000 倍 観察倍率：5000 倍 

1300℃ 
× 

10 分 

1400℃ 
× 

10 分 

1500℃ 
× 

1 時間 

1700℃ 
× 

3 時間 

 

図 3.3-4(3) U:Zr=9:1 の条件で作製した模擬燃料デブリの SEM 観察結果 
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焼結条件 Zr U 

1300℃ 
× 

10 分 

1400℃ 
× 

10 分 

1500℃ 
× 

1 時間 

1700℃ 
× 

3 時間 

 

図 3.3-5(2) U:Zr=3:1 の条件で作製した模擬燃料デブリの EDS 面分析結果 
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焼結条件 Zr U 

1300℃ 
× 

10 分 

1400℃ 
× 

10 分 

1500℃ 
× 

1 時間 

1700℃ 
× 

3 時間 

 

図 3.3-5(3) U:Zr=9:1 の条件で作製した模擬燃料デブリの EDS 面分析結果 

  

JAEA-Review 2021-056 

3.3-14 
68 
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図 3.3-5(2) U:Zr=3:1 の条件で作製した模擬燃料デブリの EDS 面分析結果 

 

JAEA-Review 2021-056

- 69 -



JAEA-Review 2021-056 

3.3-16 
70 

 

(2) メカニカルアロイ法による混合粉末を用いた模擬燃料デブリの作製 

① 作製方法 

CeO2 粉末及び FeO 粉末を重量比 9：1 でメカニカルアロイ法により混合した。混合時の回転

速度は 1000 rpm、回転時間は 5 h とした。混合後の粉末約 5.5 g を 12 mmφのダイスを用いて

ペレット状に圧縮成型し、Ar 中で焼結を行った。焼結温度は 1300 ℃、焼結時間は 10 時間と

した。作製した試料の員数は 3 個であり、そのうち 1 個を XRD 測定、光学顕微鏡観察及び SEM

に供した。 

 

②  XRD 測定 

図 3.3-6 に作製した試料の焼結前後における XRD 測定結果を示す。焼結前は、原料である

CeO2及び FeO のピークのみが確認された。焼結後の試料においては、FeO のピークが消失し、

CeO2、CeFeO3、Fe2O3及び Fe3O4に対応するピークが見られた。焼結は Ar 雰囲気で実施している

ため、FeO の酸化は、主にメカニカルアロイングの過程で強制固溶した酸素に起因すると考え

られる。また、焼結後の CeO2のピークは焼結前と比較して鋭くなっており、これは結晶粒の成

長及びメカニカルアロイングに起因した格子ひずみの緩和によるものと推定される。 

 

③  光学顕微鏡及び SEM 観察 

ペレット状試料を軸方向に切断し、樹脂埋め後、切断面を研磨することにより、光学顕微鏡

観察及び SEM 観察に供した。光学顕微鏡観察結果を図 3.3-7 に示す。光学顕微鏡で観察可能な

範囲では、クラック等の顕著な欠陥は観察されなかった。 

SEM 観察結果として、100 倍及び 1000 倍の BSE 像を図 3.3-8 に示す。CeO2と推定される母相

中に数 µm～数十 µm の析出物がほぼ均一に分散していた。析出物は、BSE 像において淡灰色か

ら濃灰色で現れており、複数種類のものが存在していることが確認できた。 

図 3.3-9 に、観察倍率 1000 倍における EDS 面分析結果を示す。析出物は、Fe を多く含む相

であり、濃色で示されるものほど、Fe 濃度が高くなる傾向が見られた。一方で、BSE 像では濃

灰色を示しているが、面分析結果では、Fe 濃度が低い析出物もわずかに見られた。 

 図 3.3-10 は、母相及び析出物における EDS 点分析の結果をまとめたグラフである。グラフ

の横軸は Fe 濃度（at%）、縦軸は Ce 原子濃度と Fe 原子濃度の和に対する O 原子濃度（O/M）で

あり、XRD の結果を考慮すると、O/M が 2 程度であれば CeO2、1.5 程度であれば Fe2O3あるいは

CeFeO3、1.33 程度であれば Fe3O4に対応すると考えられる。XRD 測定結果及び点分析結果を併せ

て考慮すると、当該試料は、主に(Ce, Fe)O2、CeFeO3、(Fe, Ce)2O3、(Fe, Ce)3O4の 4 相から成

ると推定される。なお、CeFeO3については、Fe に対して Ce が多い傾向が見られた。これは、

混合量として FeO よりも CeO2が多いことに起因していると考えられる。また、O/M が 2 の CeO2
を多く含むことによって、CeFeO3の O/M が 1.5 よりも高い値になったと考えられる。 
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図 3.3-6 CeO2及び FeO を混合して作製した模擬燃料デブリの X 線回折測定結果 

 

 

 
 

図 3.3-7 CeO2及び FeO を混合して作製した模擬燃料デブリの光学顕微鏡による金相観察結果 
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(2) メカニカルアロイ法による混合粉末を用いた模擬燃料デブリの作製 

① 作製方法 

CeO2 粉末及び FeO 粉末を重量比 9：1 でメカニカルアロイ法により混合した。混合時の回転

速度は 1000 rpm、回転時間は 5 h とした。混合後の粉末約 5.5 g を 12 mmφのダイスを用いて

ペレット状に圧縮成型し、Ar 中で焼結を行った。焼結温度は 1300 ℃、焼結時間は 10 時間と

した。作製した試料の員数は 3 個であり、そのうち 1 個を XRD 測定、光学顕微鏡観察及び SEM

に供した。 

 

②  XRD 測定 

図 3.3-6 に作製した試料の焼結前後における XRD 測定結果を示す。焼結前は、原料である

CeO2及び FeO のピークのみが確認された。焼結後の試料においては、FeO のピークが消失し、

CeO2、CeFeO3、Fe2O3及び Fe3O4に対応するピークが見られた。焼結は Ar 雰囲気で実施している

ため、FeO の酸化は、主にメカニカルアロイングの過程で強制固溶した酸素に起因すると考え

られる。また、焼結後の CeO2のピークは焼結前と比較して鋭くなっており、これは結晶粒の成

長及びメカニカルアロイングに起因した格子ひずみの緩和によるものと推定される。 

 

③  光学顕微鏡及び SEM 観察 

ペレット状試料を軸方向に切断し、樹脂埋め後、切断面を研磨することにより、光学顕微鏡

観察及び SEM 観察に供した。光学顕微鏡観察結果を図 3.3-7 に示す。光学顕微鏡で観察可能な

範囲では、クラック等の顕著な欠陥は観察されなかった。 

SEM 観察結果として、100 倍及び 1000 倍の BSE 像を図 3.3-8 に示す。CeO2と推定される母相

中に数 µm～数十 µm の析出物がほぼ均一に分散していた。析出物は、BSE 像において淡灰色か

ら濃灰色で現れており、複数種類のものが存在していることが確認できた。 

図 3.3-9 に、観察倍率 1000 倍における EDS 面分析結果を示す。析出物は、Fe を多く含む相

であり、濃色で示されるものほど、Fe 濃度が高くなる傾向が見られた。一方で、BSE 像では濃

灰色を示しているが、面分析結果では、Fe 濃度が低い析出物もわずかに見られた。 

 図 3.3-10 は、母相及び析出物における EDS 点分析の結果をまとめたグラフである。グラフ

の横軸は Fe 濃度（at%）、縦軸は Ce 原子濃度と Fe 原子濃度の和に対する O 原子濃度（O/M）で

あり、XRD の結果を考慮すると、O/M が 2 程度であれば CeO2、1.5 程度であれば Fe2O3あるいは

CeFeO3、1.33 程度であれば Fe3O4に対応すると考えられる。XRD 測定結果及び点分析結果を併せ

て考慮すると、当該試料は、主に(Ce, Fe)O2、CeFeO3、(Fe, Ce)2O3、(Fe, Ce)3O4の 4 相から成

ると推定される。なお、CeFeO3については、Fe に対して Ce が多い傾向が見られた。これは、

混合量として FeO よりも CeO2が多いことに起因していると考えられる。また、O/M が 2 の CeO2
を多く含むことによって、CeFeO3の O/M が 1.5 よりも高い値になったと考えられる。 
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図 3.3-8 CeO2及び FeO を混合して作製した模擬燃料デブリの SEM 観察結果 
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図 3.3-9 CeO2及び FeO を混合して作製した模擬燃料デブリの EDS 面分析結果 
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図 3.3-8 CeO2及び FeO を混合して作製した模擬燃料デブリの SEM 観察結果 
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図 3.3-10 CeO2及び FeO を混合して作製した模擬燃料デブリにおける EDS 点分析結果 

O/M : Ce 原子濃度と Fe 原子濃度の和に対する O 原子濃度 
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3.3.2 共沈法による模擬燃料デブリの作製に関する研究 

精度の高い物性試験を実施するには、均一性の高い試料を作製する必要があるため、均一性

の高い粉体の作製方法のひとつである共沈法を用いてUO2-ZrO2-Fe系の模擬燃料デブリ試料を

作製する。令和元年度作製したUO2-ZrO2系模擬燃料デブリでは、UO2粉末とZrO2粉末を高温で焼

結することによっても模擬燃料デブリ試料を作製できる。しかし、UO2-ZrO2-Fe系の模擬燃料デ

ブリ作製にこの方法を用いると焼結過程でFeが外部に放出されFeを試料内に閉じ込めること

ができない。これは、Feの融点（1538 ℃）が粉末冶金法の焼結温度（1750 ℃）より低いため

である。これに対して共沈法では、均一性が高い試料が作製できること以外に、粉末の活性度

が高く、低い温度（1500 ℃）での焼結が可能である。すなわちFeを試料内に閉じ込めることが

できる。ここでは、共沈法を用いてUO2-ZrO2-Fe系の模擬燃料デブリ試料を作製した。 

 本研究では、共沈法を用いて試料成分を均一化した材料粉を作製し短時間で焼結することに

よりFeの試料外への損失を小さく抑える方法を開発した。図3.3-11に模擬燃料デブリの作

製手順を示す。U3O8及びZrO(NO3)2∙2H2O及びFe(NO3)3∙9H2Oを原料として、U、Zr及びFe

の混合比率（U:Zr:Fe=3:1:1）に応じた分量を、U3O8については硝酸、ZrO(NO3)2∙2H2O

及びFe(NO3)3∙9H2Oについては純水で溶解し、UO2(NO3)2水溶液、ZrO(NO3)2水溶液及び

Fe(NO3)3水溶液を作製した。スターラーを用いてこれらの溶液を混合し、28 wt%のア

ンモニア水を加えることによりU、Zr及びFeを共沈させた。その後、沈殿物をろ過に

より分離し、自然乾燥させた。U-Zr-Fe-O系共沈粉末の作製に使用した試薬量を表

3.3-2にまとめる。 

 

表 3.3-2 U-Zr-Fe-O 系共沈粉末の作製に使用した試薬量 

U:Zr:Fe U3O8 ZrO(NO3)2∙2H2O Fe(NO3)3∙9H2O 
アンモニア水 

(28 wt%) 

3:1:1 14.55 g 4.62 g 6.98 25 mL 

 

 

作製した試料は切断し断面を光学顕微鏡、SEM、EDS を用いて観察した。図 3.3-12 は、試料

断面の光学顕微鏡写真である。試料が高密度であり焼結が進んでいることがわかる。明るく見

えている析出相は、Fe 相である。細かい Fe の析出相が分布しているのがわかる。ただし、試

料の中心領域には Fe 析出物相の少ない部分が存在する。焼結過程または、冷却過程で Fe が外

周部へ移動しているためであると考えられる。 

図 3.3-13 は、試料断面外周部の SEM 写真である。SEM では、Fe 析出相は黒く見える。試料

には、黒い Fe 析出相の他、暗い灰色相と明るい灰色の 3 種の相が存在する。試料の SEM/EDS に

よる組織観察と元素分析結果を図 3.3-14 に示す。元素分析の結果各相は、次の様に分類でき

る（表 3.3-3）。 

 

黒い相：金属状態の Fe 析出相 

暗い灰色相：U が固溶した ZrO2相 

明るい灰色相：Zr が固溶した UO2相 

 

共沈法で作製された模擬燃料デブリ試料は、本研究の溶解、分析等の他の試験で

使用される。  
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図 3.3-10 CeO2及び FeO を混合して作製した模擬燃料デブリにおける EDS 点分析結果 

O/M : Ce 原子濃度と Fe 原子濃度の和に対する O 原子濃度 
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UO2(NO3)2溶液 ZrO(NO3)2溶液 Fe(NO3)3溶液 

↓       ↓     ↓ 

↓ 

混合溶液 

↓ 

アンモニア共沈 

↓ 

ろ過・洗浄・乾燥・解砕 

↓ 

澱物粉末 

↓ 

焙焼還元 

↓ 

UO2-ZrO2-Fe 粉末 

↓ 

成形・焼結 

↓ 

UO2-ZrO2-Fe ペレット 

 

図 3.3-11 模擬燃料デブリの作製手順 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.3-12 (U,Zr)O2-Fe の光学顕微鏡観察 
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SE 100 倍 BSE 100 倍 

SE 500 倍 BSE 500 倍 

SE 1000 倍 BSE 1000 倍 
 

図 3.3-13 試料断面外周部の SEM 写真 
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図 3.3-11 模擬燃料デブリの作製手順 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.3-12 (U,Zr)O2-Fe の光学顕微鏡観察 
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(a)SE 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(b)O                                            (c)Fe 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(d)U                                            (e)Zr 

 

図 3.3-14 試料断面外周部の SEM/EDS 分析 

 

 

表 3.3-3 模擬燃料デブリの点分析結果（at%） 

 

 
 
 
 

 

 U Zr Fe O 備考 

黒い相 0 - 99 1 Fe 相 

暗い灰色相 8 22 <1 70 U が固溶した ZrO2相 

明るい灰色相 30 <1 <1 69 Zr が固溶した UO2相 
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3.4 ICP-MS/MSによるアクチノイド元素分析に係わる基礎データの取得 

3.4.1 ICP-MS/MS装置整備 

 連携ラボ（東北大学）に設置されているICP-MS/MSの整備、運転を行った。特に、

令和元年度整備したガス系を含めたICP-MS/MSの操作を見直し、取り扱いマニュアル

を更新した。ICP-MS/MSで使用できるセルガスの一覧を表3.4-1に示す。セルガスの

系統図を図3.4-1に示す。 
 

表3.4-1 セルガス一覧 

 ガスの種類 2次圧[MPa] 最大流量[mL/min] 

第1セルガス H2 0.02-0.06 約10 

第2セルガス He 0.09-0.13 約12 

第3セルガス He+10%NH3 0.02-0.06 約10 

第4セルガス O2, N2O, CO2 0.02-0.06 約1 

 

 
図 3.4-1 セルガス系統図 

 
ICP-MSを用いる超微量元素分析では、その操作中に混入する汚染元素の影響を考慮する必要

がある。そこで、イオン交換樹脂を用いる前処理において混入し得る汚染元素を確認するため、

バッチ法（図3.4-2）による検討を行った。また、カラム法（図3.4-3）によってイオン交換樹

脂に含まれる汚染元素の洗浄（コンディショニング）効果を評価した。バッチ法では、未使用

のイオン交換樹脂（DOWEX™ 50WX8 100-200 mesh）1.5 gと2 wt%硝酸を遠沈管に入れて15 mLと

して一度攪拌した後、１週間静置し、遠心分離した上澄み液をICP-MS測定した。カラム法では、

未使用のイオン交換樹脂1.5 gに超純水を加えてゲル状にしてカラムに入れ、1 M塩酸１回目→

超純水１回目→1 M水酸化ナトリウム→超純水→1 M塩酸2回目→超純水3回目→1 M水酸化ナト

リウム→超純水→1 M塩酸3回目→超純水5回目の順番で洗浄を行った。洗浄液は各40 mL使用し

た。①塩酸１回目と超純水１回目、②塩酸2回目と超純水3回目、③塩酸3回目と超純水5回目の

溶出液約80 mLを回収し、加熱減容させた後、2 wt%硝酸溶液としてICP-MS測定を行った。
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図 3.3-14 試料断面外周部の SEM/EDS 分析 

 

 

表 3.3-3 模擬燃料デブリの点分析結果（at%） 

 

 
 
 
 

 

 U Zr Fe O 備考 

黒い相 0 - 99 1 Fe 相 

暗い灰色相 8 22 <1 70 U が固溶した ZrO2相 

明るい灰色相 30 <1 <1 69 Zr が固溶した UO2相 
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また、標準溶液を希釈して10 ppt、100 ppt、1 ppb、10 ppb、100 ppbの検量線溶液とし、各元

素の検量線を作成して定量分析に用いた。 

 

   
図 3.4-2 バッチ法         図 3.4-3 カラム法 

 

 

バッチ法、カラム法ともに試料は3本ずつ準備して並行して操作し、平均濃度を求めた。バッ

チ法で0.01 ppb以上の析出が確認された19元素について、カラム法とあわせて表3.4-2に定量

結果を示す。カラム法では比較として超純水のみ80 mLを同様に操作した結果も示す。図3.4-4

には作成した検量線の例（Ni）を、図3.4-5にはカラム法での溶出液の濃度変化の例（Ni）を示

す。 

 

表 3.4-2 イオン交換樹脂を用いた前処理に由来する汚染の定量結果 

質量数 元素 

バッチ法 

 

[ppb] 

カラム法 

溶出液① 

[ppb] 

溶出液② 

[ppb] 

溶出液③ 

[ppb] 

超純水の溶出液

[ppb] 

24 Mg 17 350 2 1 60 

27 Al 1 17 2 1 12 

39 K 70 250 1800 1700 100 

44 Ca 10 300 5 0.3 3 

51 V 0.05 2 0.03 0.06 0.05 

52 Cr 0.2 80 1 0.7 1 

55 Mn 0.3 15 0.09 0.08 0.7 

57 Fe 1 900 7 6 30 

59 Co 0.04 2 0.02 0.01 0.07 

60 Ni 2 90 3 3 4 

63 Cu 0.2 10 0.5 0.6 0.7 

66 Zn 8 360 12 5 350 

85 Rb 0.04 0.3 0.3 0.2 0.2 

88 Sr 0.06 5 0.2 0.01 0.3 

95 Mo 2 3 0.04 0.03 1 

137 Ba 0.02 1 0.2 0.07 0.6 

182 W 0.2 0.5 <0.01 <0.01 0.09 

208 Pb 0.4 10 0.6 0.7 13 

238 U 0.1 1 <0.01 <0.01 0.04 
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図 3.4-4 検量線の例(Ni)     図 3.4-5 カラム法溶出液の濃度変化の例(Ni) 

 

 

バッチ法において19元素で0.01 ppb以上の析出が確認されていることから、イオン交換樹脂

を用いる際にはこれらの不純物汚染は無視できない。 

カラム法では、19元素のうちほとんどの元素は塩酸1回目の洗浄（溶出液①）で大部分が溶出

し、塩酸2回目の洗浄（溶出液②）後の濃度は1/10以下となっている。塩酸と水酸化ナトリウム

による洗浄の効果が確認できた。Kは溶出液②と③で増大しているが、これは洗浄に用いた水

酸化ナトリウムに由来する汚染と思われる。ある程度の洗浄効果は確認できたが、イオン交換

樹脂を用いる前処理操作について、イオン交換樹脂及び洗浄に用いる試薬に由来する汚染、操

作が煩雑になることによる汚染源の増大は、微量分析を行う場合には影響が大きいと思われる。 

イオン交換樹脂を用いる前処理では、それに由来する汚染の影響はあるが、主成分除去など

に効果的な方法である。ICP-MS/MS測定によって干渉が除去できる場合もある。分析の目的元

素、目的とする濃度範囲に応じて、作業環境、用いる器具や試薬、前処理などに由来する汚染

を考慮して、分析方法を選択することが必要である。 
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質量数 元素 

バッチ法 

 

[ppb] 

カラム法 

溶出液① 

[ppb] 

溶出液② 

[ppb] 

溶出液③ 

[ppb] 

超純水の溶出液

[ppb] 

24 Mg 17 350 2 1 60 

27 Al 1 17 2 1 12 

39 K 70 250 1800 1700 100 

44 Ca 10 300 5 0.3 3 

51 V 0.05 2 0.03 0.06 0.05 

52 Cr 0.2 80 1 0.7 1 

55 Mn 0.3 15 0.09 0.08 0.7 

57 Fe 1 900 7 6 30 

59 Co 0.04 2 0.02 0.01 0.07 

60 Ni 2 90 3 3 4 

63 Cu 0.2 10 0.5 0.6 0.7 

66 Zn 8 360 12 5 350 

85 Rb 0.04 0.3 0.3 0.2 0.2 

88 Sr 0.06 5 0.2 0.01 0.3 

95 Mo 2 3 0.04 0.03 1 

137 Ba 0.02 1 0.2 0.07 0.6 

182 W 0.2 0.5 <0.01 <0.01 0.09 

208 Pb 0.4 10 0.6 0.7 13 

238 U 0.1 1 <0.01 <0.01 0.04 
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3.4.2 干渉イオン除去に関するデータ収集（再委託先：長岡技術科学大学） 

令和 2 年度は、連携ラボ（東北大学）に設置されている ICP-MS/MS を用い、デブリ中に含ま

れ測定が望まれている希土類元素を対象として、リアクションセルによる干渉除去及びマスシ

フトに関する基礎データを収集した。 

 

(1) 分析条件 

測定を行った試料は希土類元素（Sc、Y、ランタノイド）と干渉のおそれがある Cs、Ba であ

る。これらは、ICP-MS 用標準液（AccuStandard Inc.）を用いた。この標準試料を 2 %硝酸溶液

（ウルトラピュア硝酸と純水により調製）で希釈し、それぞれの元素ごとに、100 ppb の試料

とした。ICP-MS/MS（Agilent8900）測定は、低マトリクスモードで行った。入射電力 1550 W、

引出電極 1の電位-8.0 V、引出電極 2 の電位-250 V、オメガバイアス電位-130 V で行った。ま

た、複数の試料を用いた時に、直前の試料の影響による汚染を抑えるため、洗浄液を通常用い

る 2 %硝酸のもの（洗浄液 1）に加え、10 %硝酸のもの（洗浄液 2）を行いリンス液（2 % 硝

酸）と合わせて、洗浄液 1 を 10 秒、洗浄液 2を 90 秒、次にリンス液を通した後に、次のサン

プルとした。また、その上で同重体干渉を防ぐため、測定を原子番号順にすることなく、Eu、

Sc、Gd、Y、Tb、Cs、Dy、Ba、Ho、La、…、Lu、Sm と原子番号の大きいものと小さいものとに

わけ、交互に測定した。更に試料間にバックグラウンドを入れ、測定を行った試料で発生する

イオンのピークが十分に下がるのを確認した。特に同重体干渉の可能性が高い、Er 以降の測定

では、試料間のバックグラウンド測定を 2 回行っている。また、測定の初めと終わりもバック

グラウンド測定を 2 回行って、バックグラウンドの変化も確認した。測定対象は、その元素の

1 価イオン（M+）、水素化物イオン（MH+）、酸化物イオン（MO+）、水酸化物イオン（MOH+）、二酸

化物イオン（MO2+）であり、それらのすべての同位体イオンを対象とした。そのため、同位体と

その分子イオンの影響により、2 種類以上のイオン種が存在するところもある。令和 2 年度は

コリジョン/リアクションセルにヘリウム、水素、酸素を流し、生成するイオンを確認してい

る。 

 

(2) 分析結果 

① He をコリジョン/リアクションセルに流した時に観測されるイオン種のデータ 

図 3.4-6 に He ガスを導入した時に観測されるイオン種について 1 価の単原子イオン（M+）と

の比で示した結果を載せる。ここでは Cs 及び Ba の結果については示していない。He のガス流

量は 5 mL/min である。He 導入の効果を比較できるようにするため、令和元年度行った no-gas

モードで得られた結果も同時に示す。no-gas モードの結果は、白抜きの点で示してある。観測

されたイオン種は、M+、水素化物イオン（MH+）、酸化物イオン（MO+）、水酸化物イオン（MOH+）

である。なお、二酸化物イオン（MO2+）についても Y、 La、Ho、Tm で観測された。それらの割

合はごく少なく、M+との比で、YO2+と LaO2+は 3×10-5、HoO2+と TmO2+は 1×10-6程度であった。さ

て、図を見ると明らかなように、一部のイオンで no-gas モードの時と比べて分子イオンの割

合が増えているものもないことはないが、劇的に減少するとは言えないものの概ね減少してい

る。Cs については、no-gas モードで観測されていた酸化物イオンは、観測されず、二酸化物イ

オンについても、数分の一に減少することが確認された。なお、Cs については、水素化物イオ

ンや水酸化物イオンは元々観測されていない。Ba については、水素化物イオン、酸化物イオン、

水酸化物イオンが発生し、水酸化物イオンの発生量が酸化物イオンと同程度以上発生するが、

He の導入により、酸化物イオン及び水酸化物イオンは数分の一に減少する。水素化物イオンに

ついては顕著な現象は観測されなかった。また、S/B 比及び S/N 比の変化についても計算した

が、顕著な違いは確認されなかった。これらのことを考慮すると、今回のデータ取得は元素単

体で測定したものであるので基礎的なものにすぎないが、S/B 比や S/N 比が変わることなく、

酸化物イオンや水酸化物イオンと言った大きな分子イオンの干渉除去には有効である。しかし

ながら、劇的に下げ得るものではないので、分離操作と組み合わせることが望ましいと結論付

けられる。 
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② 水素ガスをコリジョン/リアクションセルに流した時に観測されるイオン種データ

図 3.4-7 に水素ガスを導入した時に観測されるイオン種について単原子イオン（M+)との比

で示した結果を載せる。水素ガスの流量は 7 mL/min である。観測されたイオン種は、M+、水素

化物イオン（MH+)、酸化物イオン（MO+）、水酸化物イオン（MOH+）である。なお、二酸化物イオ

ン（MO2+）についても Y、La で観測された。M+との比で、YO2+は 2.5×10-5、LaO2+は比較的高い割

合で 3×10-5であった。図を見ると、La のみが例外であるが、図 3.4-6 と比較して、酸化物イ

オンの割合が大きく減少していることがわかる。水酸化物イオンは、若干減少気味であるが同

程度、水素化物イオンについては、増加している。これは、水素ガスと反応して増加している

ものと考えられる。Cs については、二酸化物イオンについては観測されなかったが、酸化物イ

オンの顕著な減少は観測されていない。Ba については、酸化物イオンも水酸化物イオンも大き

く減少する。S/B 比及び S/N 比の変化についても計算した。S/B 比は若干良くなり、S/N 比は若

干悪くなる傾向がみられたが、顕著な違いではなく、実際の測定では問題はないと考えている。

水素ガス導入は、酸化物イオンによる大きな干渉があるときに有効であることを確認した。 

 

③ 酸素ガスをコリジョン/リアクションセルに流した時に観測されるイオン種データ

酸素ガスをコリジョン/リアクションセルに導入した場合は、①、②のように干渉イオンを

除去するのとは異なり、積極的に酸素と反応させて分子イオンを生成し、マスシフトを起こさ

せることにある。酸素を導入すると希土類元素の単原子イオンは、反応して減ってしまうため、

観測されたイオン種の割合を示すことにした。酸素ガスの流量は Agilent8900 で 30 %とした。

この流量は、窒素ガス換算で 100 %が 1.5 mL/min の時の流量である。図 3.4-8 にその結果を

示す。Eu、Tm、Tb を除き、ほぼ全量、酸化物イオンになっていることがわかる。一部、二酸化

物イオンにまでなっているが、その割合も 1 %未満である。全体として原子番号が大きくなる

と、酸化物イオンの割合は少なくなる傾向が観測され、それはランタノイド収縮でイオン半径

が小さくなっていくことで説明できる。その大まかな傾向の上に微細な構造の影響が表れてい

る。また、Cs については、酸化物イオンや水酸化物イオンは観測されなかった。Cs について

は、酸化物が生成するよりも除去される割合の方が高いと言うことである。Ba については酸化

物イオン及び水酸化物イオンが生成している。二酸化物イオンは観測されなかった。 

 
図 3.4-6 コリジョン/リアクションセルに 図 3.4-7 コリジョン/リアクションセルに 

He を導入したときのイオン種 H2を導入したときのイオン種

 白抜きは no-gas モードでの結果 白抜きは no-gas モードでの結果 
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3.4.2 干渉イオン除去に関するデータ収集（再委託先：長岡技術科学大学） 

令和 2 年度は、連携ラボ（東北大学）に設置されている ICP-MS/MS を用い、デブリ中に含ま

れ測定が望まれている希土類元素を対象として、リアクションセルによる干渉除去及びマスシ

フトに関する基礎データを収集した。 

 

(1) 分析条件 

測定を行った試料は希土類元素（Sc、Y、ランタノイド）と干渉のおそれがある Cs、Ba であ

る。これらは、ICP-MS 用標準液（AccuStandard Inc.）を用いた。この標準試料を 2 %硝酸溶液

（ウルトラピュア硝酸と純水により調製）で希釈し、それぞれの元素ごとに、100 ppb の試料

とした。ICP-MS/MS（Agilent8900）測定は、低マトリクスモードで行った。入射電力 1550 W、

引出電極 1の電位-8.0 V、引出電極 2 の電位-250 V、オメガバイアス電位-130 V で行った。ま

た、複数の試料を用いた時に、直前の試料の影響による汚染を抑えるため、洗浄液を通常用い

る 2 %硝酸のもの（洗浄液 1）に加え、10 %硝酸のもの（洗浄液 2）を行いリンス液（2 % 硝

酸）と合わせて、洗浄液 1 を 10 秒、洗浄液 2を 90 秒、次にリンス液を通した後に、次のサン

プルとした。また、その上で同重体干渉を防ぐため、測定を原子番号順にすることなく、Eu、

Sc、Gd、Y、Tb、Cs、Dy、Ba、Ho、La、…、Lu、Sm と原子番号の大きいものと小さいものとに

わけ、交互に測定した。更に試料間にバックグラウンドを入れ、測定を行った試料で発生する

イオンのピークが十分に下がるのを確認した。特に同重体干渉の可能性が高い、Er 以降の測定

では、試料間のバックグラウンド測定を 2 回行っている。また、測定の初めと終わりもバック

グラウンド測定を 2 回行って、バックグラウンドの変化も確認した。測定対象は、その元素の

1 価イオン（M+）、水素化物イオン（MH+）、酸化物イオン（MO+）、水酸化物イオン（MOH+）、二酸

化物イオン（MO2+）であり、それらのすべての同位体イオンを対象とした。そのため、同位体と

その分子イオンの影響により、2 種類以上のイオン種が存在するところもある。令和 2 年度は

コリジョン/リアクションセルにヘリウム、水素、酸素を流し、生成するイオンを確認してい

る。 

 

(2) 分析結果 

① He をコリジョン/リアクションセルに流した時に観測されるイオン種のデータ 

図 3.4-6 に He ガスを導入した時に観測されるイオン種について 1 価の単原子イオン（M+）と

の比で示した結果を載せる。ここでは Cs 及び Ba の結果については示していない。He のガス流

量は 5 mL/min である。He 導入の効果を比較できるようにするため、令和元年度行った no-gas

モードで得られた結果も同時に示す。no-gas モードの結果は、白抜きの点で示してある。観測

されたイオン種は、M+、水素化物イオン（MH+）、酸化物イオン（MO+）、水酸化物イオン（MOH+）

である。なお、二酸化物イオン（MO2+）についても Y、 La、Ho、Tm で観測された。それらの割

合はごく少なく、M+との比で、YO2+と LaO2+は 3×10-5、HoO2+と TmO2+は 1×10-6程度であった。さ

て、図を見ると明らかなように、一部のイオンで no-gas モードの時と比べて分子イオンの割

合が増えているものもないことはないが、劇的に減少するとは言えないものの概ね減少してい

る。Cs については、no-gas モードで観測されていた酸化物イオンは、観測されず、二酸化物イ

オンについても、数分の一に減少することが確認された。なお、Cs については、水素化物イオ

ンや水酸化物イオンは元々観測されていない。Ba については、水素化物イオン、酸化物イオン、

水酸化物イオンが発生し、水酸化物イオンの発生量が酸化物イオンと同程度以上発生するが、

He の導入により、酸化物イオン及び水酸化物イオンは数分の一に減少する。水素化物イオンに

ついては顕著な現象は観測されなかった。また、S/B 比及び S/N 比の変化についても計算した

が、顕著な違いは確認されなかった。これらのことを考慮すると、今回のデータ取得は元素単

体で測定したものであるので基礎的なものにすぎないが、S/B 比や S/N 比が変わることなく、

酸化物イオンや水酸化物イオンと言った大きな分子イオンの干渉除去には有効である。しかし

ながら、劇的に下げ得るものではないので、分離操作と組み合わせることが望ましいと結論付

けられる。 
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次に、酸素流量を変化させたときに、観測される分子イオンの変化を調査した。結果を図 3.4-

9 に示す。比較したのは Cs、Ba、Nd、Gd である。Cs は酸素流量を増加させても分子イオンは観

測されない。Ba は単原子イオンが最も多いイオン種であり、酸化物イオンの観測率は、単原子

イオンの 20 分の 1 でほぼ一定である。それに対して、希土類元素は酸化物イオンが主なイオ

ン種であり、酸素流量が増加すると単原子イオンは観測されなくなる。これらの結果から希土

類元素のマスシフトを利用することで、Cs や Ba の同重体干渉及び分子イオンによる干渉を除

いて分析が可能になると考えられる。更には、分離プロセスと組み合わせることによって、よ

り干渉の影響を除去して精度の高い分析ができることが期待できる。 

 今回は、更に Sr、Y の分析に関してもマスシフトによる同重体干渉の除去をした分析可能性

を探るために酸素流量の変化による Sr と Y の分子種について確認した。結果を図 3.4-10 に示

す。結果は、Ba と希土類元素と同様の結果が得られた。つまり、Sr は主に単原子イオンが観測

され、酸化物イオンの発生量は、40～50 分の 1、Y は酸化物イオンが主なイオン種であり、分

子イオンが生成して単原子イオンはほとんど観測されなくなっていく。この現象を利用するこ

とにより Sr と Y の同重体（質量数 90）を同時に測定できると考えている。 

 

 

 
図 3.4-8 コリジョン/リアクションセルに酸素を導入したときに観測されるイオン種 

（右図は、酸化物イオンの観測量を示したもの。 

    ただし、Eu、Tm、Yb はグラフ上には示していない。） 
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(3) 3.4.2 のまとめ 

コリジョン/リアクションセルで水素、ヘリウム、酸素を用いた時に観測される希土類元素

のイオン種について、データを収集した。酸素ガスによるマスシフトを用いることにより、Cs、 

Ba の干渉を除去できる可能性を見出した。また、Sr と Y の同重体についても同時に測定でき

る可能性を見出した。 

 

  

 
図 3.4-9 Cs、Ba、Nd、Gd の観測される分子イ

オンの酸素流量依存性 
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図 3.4-10 Sr、Y の観測される分子イオン

の酸素流量依存性 
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次に、酸素流量を変化させたときに、観測される分子イオンの変化を調査した。結果を図 3.4-

9 に示す。比較したのは Cs、Ba、Nd、Gd である。Cs は酸素流量を増加させても分子イオンは観

測されない。Ba は単原子イオンが最も多いイオン種であり、酸化物イオンの観測率は、単原子
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3.5 廃棄物処分における燃料デブリの安定性研究（再委託先：九州大学） 

3.5.1 マイクロチャンネル流水浸出試験装置の整備 

連携ラボ（東北大学）において試験を行うために装置の整備を引き続き行った。令和2年度

は、室温での試験を行うための装置群（シリンジポンプ2台、マイクロチャンネル部一式、フラ

クションコレクタ1台等）を追加設置し、既存材料を用いたテストを行い、装置の動作確認を行

った。なお、マイクロチャンネル部に関して、令和元年度使用したクランプが製造中止となっ

たため、新たに設計し、コンパクトな構造にした。図3.5-1にマイクロチャンネル流水試験装置

の概略と、令和元年度および令和2年度のマイクロチャンネル部の写真を示す。 

 

 
図 3.5-1 マイクロチャンネル流水試験装置

 

既存材料（令和元年度使用した CeO2試料：九州大学作製分）をエポキシ樹脂で固めたものを

試験した。流水試験に供する前に、試料の浸出面を#1000、1200、1400、1600、1800、2000 の

エメリー紙で研磨した。この試料をマイクロチャンネル流水試験装置に設置して試験を実施し

た。マイクロチャンネル流路は、幅 2 mm、長さ 20 mm、厚さ 160 µm であり、この幅 2 mm、長

さ 20 mm 部分の溶液のみが試料と接する。令和元年度の試験で、1 M NaCl 溶液への浸出はほ

とんどなかったので、0.1 N 硝酸溶液を用いた試験を実施した。試験条件は、溶液送り量約 10 

µL/min (0.6 mL/h)、180 分間隔で 16 回サンプリング（48 時間）とした。得られたサンプルを

約 10 倍に希釈し、ICP-MS（Agilent7500）を用いて溶液中の Ce 濃度を分析した。得られた浸

出速度(g/mm2/h)を図 3.5-2 に令和元年度の試験結果と合わせて示した。令和 2 年度の試料は

＃2000 のエメリー紙までの研磨であり、初期は大きな浸出率を示しているが、約 30 時間以降

は約 2×10-11 g/mm2/h の値で一定となっている。この浸出率の値は、令和元年度、同じ試料を

ダイヤモンドペーストまで研磨した場合の最終値とほぼ同じになっている。表面が粗い今回の

試料の方が一定値になるまでに時間がかかっていることがわかるが、最終的な浸出速度は同程

度となっている。なお、令和元年度から引き続き実施している静的浸出試験結果と比べると数

倍大きな浸出率を示している。これは、流水試験の場合、常に新しい溶液と接触すること、流

水により溶液が攪拌されていることで、静的試験よりも大きな浸出速度になるものと考えられ

る。静的浸出試験（0.1 N 硝酸及び 1 M NaCl 溶液）の結果を図 3.5-3 及び図 3.5-4 に示す。

約１年の試験によって液中の Ce の濃度は直線的に増加しており、その傾きから浸出速度を求

めている。1 M NaCl 溶液への浸出速度は 0.1 N 硝酸への浸出速度の約 1/100 となっている。 

JAEA-Review 2021-056

- 86 -



JAEA-Review 2021-056 

3.5-2 
87 

 

 
図 3.5-2 マイクロチャンネル流水試験（CeO2試料 0.1 N 硝酸） 
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図 3.5-3 静的浸出試験結果（CeO2試料） 

 

 
図 3.5-4 静的浸出試験結果（CeO2試料 1 M NaCl 溶液） 
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3.5.2 燃料デブリ試料の浸出試験 

3.3.1(2)において作製された試料（NFD 試料 CeFeO2）をマイクロチャンネル装置に設置す

るための試料調整を行い、予備的な試験を実施し、試料調整法の有効性を確認した。 

NFD 試料は、メカニカルアロイング装置により CeO2粉末及び FeO 粉末を質量比 9：1 で混合

し、その混合粉末を雰囲気管状炉にて 1500 ℃の Ar 中で、10 時間の焼結を行ったものである。

焼結密度は 6.3～6.4 g/cc、直径約 11 mm、高さ約 10 mm であった。2 つの焼結体をエポキシ樹

脂で結合し、浸出面を#1000、1200、1400、1600、1800、2000 のエメリー紙で研磨した。図 3.5-

5 にマイクロチャンネル流水試験用試料の写真を示す。この試料を電子顕微鏡及びエネルギー

分散蛍光 X 線スペクトル分析装置（SEM/EDS）で観察した。一例を図 3.5-6 に示す。浸出面全

体の 95 点の EDS 分析結果を図 3.5-7 に示す。試料は、およそ 3 つの相（Fe2O3/Fe3O4+CeO2、

Ce3Fe2O9、(Ce0.9Fe0.1)O2）からなることがわかった。 

 
図 3.5-5 マイクロチャンネル流水試験用試料 

 
図 3.5-6 試料の電子顕微鏡像及びエネルギー分散蛍光 X線スペクトル分析結果 

 
図 3.5-7 試料のエネルギー分散蛍光 X 線スペクトル分析結果 
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この NFD 試料 CeFeO2 をマイクロチャンネル流水試験装置にセットして、浸出試験を実施し

た。ただし、図 3.5-5 に示す試料の幅がテフロン基盤の溝の幅 10 mm を超えていたため、流路

シートを 2枚重ねてセットした。浸出溶液には、1 M NaCl 溶液を用いた。溶液送り量約 7 µL/min

（0.4 mL/h)、180 分間隔で 16 回サンプリング（48 時間）した。得られたサンプルを約 10 倍

に希釈し、ICP-MS（Agilent7500）を用いて溶液中の Ce 濃度及び Fe 濃度を分析した。鉄を測

定するため、ICP-MS（Agilent7500）の水素モードで測定を行なったが、いずれの分析試料も分

析下限の 1 ppb 以下の濃度であり、正確な測定ができなかった。一方で、Ce は予想していた濃

度よりも高い数 100 ppt の濃度であった。鉄がセリウムと調和的に溶解すれば、数 10 ppt の

濃度となり、仮にセリウムよりも 10 倍溶けやすくても、今回の測定下限以下となるため、鉄

の分析は断念した。セリウムの結果を図 3.5-8(a)に示す。最初の 48 時間の試験（Run 1）で

は、およそ 10-9 g/mm2/h の浸出速度を示し、48 時間後も一定値にはならなかった。この浸出速

度は、令和元年度実施した CeO2 試料の静的浸出試験結果の 4 桁ほど高い速度であった。そこ

で、さらに 48 時間の浸出試験（Run 2）を実施し、その結果も図 3.5-8(a)に Run 2 として示し

た。Run 2 では、浸出速度は当初約 1.2×10-10 g/mm2/h（CeO2試料の静的浸出試験結果の 2000

倍）で一定の値を示していたが、30 時間以降、さらに低下する傾向が見られた。そこで、この

試料を一旦マイクロチャンネル流水試験装置から取り外し、電子顕微鏡で観察したが、浸出部

と他の部分で明確な違いがわからなかった。そこで、再度浸出面を#1000、1200、1400、1600、

1800、2000 のエメリー紙で研磨し、浸出予定面の電子顕微鏡観察を予め行い、浸出試験後に同

じ視野を確認することとした。同じ条件、溶液送り量約 7 µL/min（0.4 mL/h）、180 分間隔 16

回サンプリング（48 時間）で、マイクロチャンネル流水試験を実施した結果を図 3.5-8(b)に

示す。浸出速度は Run 2 よりも低下し 48 時間でも一定値にならなかったので、続けて Run 4

を実施した。Run 4 ではほぼ一定値の 6.5×10-12 g/mm2/h（CeO2試料の静的浸出試験結果の約

100 倍）となった。静的浸出試験よりも流水試験の方が、浸出速度が高くなることを考慮して

も、数 10 倍の浸出速度となった。浸出速度が徐々に小さくなっている理由は、初期の粗い面

の溶解が進むにつれ表面積が小さくなること、溶けやすい相から溶けていき溶けにくい相が残

っていく、などが考えられる。純粋なセリウム酸化物よりも浸出速度が大きい理由としては、

鉄が混ざることにより相分離が起こっており、①これらの相の浸出速度が大きいこと、②結晶

粒径が小さくなっており表面エネルギーが大きくなっていること、が考えられる。ただし、①

については、後述のとおり相毎の浸出速度の違いは確認できなかった。 

 

 
(a)Run 1、Run 2              (b)Run 3、Run 4 

図 3.5-8 マイクロチャンネル流水試験（NFD 試料 CeFeO2 1 M NaCl 溶液） 
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浸出試験前後（Run2 後研磨、Run4 後）の電子顕微鏡観察の比較例を図 3.5-9 に示す。図中

の赤青の線はそれぞれ、浸出試験前後の境界を示している。相に関わらず、端部から溶解して

いることがわかる。また、図の中央部分に細部を拡大したものを示しているが、浸出試験前に

存在していた微小（～1 µm）の粒が浸出試験後に消失している様子が見られた。他の視野にお

いても、同様に小さな粒が消失している様子が観察された。同一部分の EDS 結果は Fe/Ce 比が

4.4 から 1.8 に低下しており、この部分で鉄が選択的に溶出している可能性が示された。一方、

他の視野における同一部分の EDS 結果には大きな違いが出ていないところも多く、表面の微小

な粒の溶解で組成が異なっている可能性もある。 

 

 
図 3.5-9 マイクロチャンネル流水試験前後の試料観察結果 

 

 

以上のように、NFD で作製された試料を加工し、マイクロチャンネル流水試験を行うことで、

純 CeO2に比べ初期には数千倍、その後数十倍程度の浸出速度を持つことを明らかにした。また、

浸出試験前後の電子顕微鏡観察を行うことで、試料は主に 3 つの相からなるが、相毎に大きな

浸出挙動の違いは認められず、1 µm 程度の小さな粒から溶解していく様子が明らかになった。

このような観察は、マイクロチャンネル流水試験法独自のものである。 
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回サンプリング（48 時間）で、マイクロチャンネル流水試験を実施した結果を図 3.5-8(b)に

示す。浸出速度は Run 2 よりも低下し 48 時間でも一定値にならなかったので、続けて Run 4

を実施した。Run 4 ではほぼ一定値の 6.5×10-12 g/mm2/h（CeO2試料の静的浸出試験結果の約

100 倍）となった。静的浸出試験よりも流水試験の方が、浸出速度が高くなることを考慮して

も、数 10 倍の浸出速度となった。浸出速度が徐々に小さくなっている理由は、初期の粗い面

の溶解が進むにつれ表面積が小さくなること、溶けやすい相から溶けていき溶けにくい相が残

っていく、などが考えられる。純粋なセリウム酸化物よりも浸出速度が大きい理由としては、

鉄が混ざることにより相分離が起こっており、①これらの相の浸出速度が大きいこと、②結晶

粒径が小さくなっており表面エネルギーが大きくなっていること、が考えられる。ただし、①

については、後述のとおり相毎の浸出速度の違いは確認できなかった。 

 

 
(a)Run 1、Run 2              (b)Run 3、Run 4 

図 3.5-8 マイクロチャンネル流水試験（NFD 試料 CeFeO2 1 M NaCl 溶液） 
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3.6 研究推進 

本研究を推進するにあたり研究代表者の下で各研究項目間ならびにCLADS等との

連携を密にして研究を進めた。担当者間の情報交換と進捗の調整を図るため、下記

の通り再委託先と進捗と実施計画について打ち合わせを行った。 

・再委託機関との全体打ち合わせ 令和元年11月12日 Web会議 

 

また、下記の会議に出席し、本事業の進捗について説明するとともに燃料デブリ

関連の最新の情報を入手した。 

令和2年8月25日 第2回連携ラボ推進会議 

令和元年12月21日 燃料デブリ関係英知事業の情報交換会 
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3.7 人材育成 

本事業では、将来のリーダーになれる研究者の育成を目指して、より進んだ分析

技術をOn-the-jobトレーニング（OJT）で研究を通して学ぶことに重点を置いてい

る。以下(1)～(4)に詳細な実施内容を示す。令和2年度は、新型コロナウイルス感

染症の影響があり、予定していた4月からの入構ができなかったものの、博士後期

課程の学生が2名JAEAの特別研究生として9月より研究に参加している。JAEA原子力

科学研究所から、TMI-2デブリ等のアルカリ融解を実施するなど豊富な経験を有す

る研究者を招き、大洗研究所の施設を利用してアルカリ融解のOJTを実施した（図

3.7-1）。 

本事業に参画するクロアポ、ポスドク、研究生が使用する専用の居室を設け、打

合せスペースを配置したほか、基礎試験に用いる資機材の設置など、教育及び試験

実施環境を整えてきた。ここで、本事業に参画しているJAEAの1F廃炉研究従事者や

大学教員から特別研究生やJAEA若手従事者に対して、最新の1F廃炉研究に関する講

義や研究打合せを定期的に実施し、本事業に関連する1F廃炉研究の理解の促進とと

もに、本事業の試験計画の共有等に取り組んだ（図3.7-2）。 

ポスドクについては、ICP-MS関連の候補者について、前年度より検討を開始した。

しかし、事前確認や新型コロナウイルス感染症の影響で審査期間が長引き、（候補

者が既に他の機関での内定を得ていたこともあり）辞退となった。そこで新たに溶

液化学を専門とする候補者の審査を実施し（合格）、次年度からの参画が可能とな

った。 

 

 

(1) 連携ラボを用いた活動状況について 

① クロスアポイントメントの活動 

 令和2年4月から受け入れ、5回/月以上の頻度でJAEAに来所、もしくはJAEA若

手従事者が東北大学の連携ラボを訪問した。コロナ禍ではWeb会議も多用して

活動を実施した。 

 ICP-MS/MS研究におけるアクチノイド元素の測定手法等の課題を中心に指導

した。 

 JAEA側の研究者と研究推進の方針を協議した。 

 

② ポスドクの活動 

 ICP-MS関連の候補者について、前年度より検討を開始し、採用手続き及び採

用試験を実施した。しかしながら、候補者が既に他の機関での内定を得てい

たこともあり）辞退となったため令和2年度の受入れ実績はなし。 

 

③ 特別研究生の活動 

 令和2年9月から受け入れ、JAEAのFMF・連携ラボ専用居室に駐在（10日/月程

度）しつつ、東北大学の連携ラボにおいても試験を実施した。 

 1名は燃料デブリの溶解特性評価研究におけるアルカリ試験を担当。他1名は

ICP-MS/MS研究におけるアクチノイド分離試験を担当した。 

 アルカリ融解試験についてはJAEA連携ラボにて、JAEA研究者等の事業関係者

と調整しながら実験の立上げを行い、環境整備及び試験実施を滞りなく実施。

また、JAEA原子力科学研究所・研究者（TMI-2デブリ等のアルカリ融解技術あ

り）やJAEA大洗研究所・技術者によりアルカリ融解のOJTを実施した。 

 アクチノイド分離試験については、クロスアポイントメント教員による技術

指導（特に放射性同位元素を用いた試験手法）のもと、東北大学の連携ラボ

で実施した。 
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3.6 研究推進 

本研究を推進するにあたり研究代表者の下で各研究項目間ならびにCLADS等との

連携を密にして研究を進めた。担当者間の情報交換と進捗の調整を図るため、下記

の通り再委託先と進捗と実施計画について打ち合わせを行った。 

・再委託機関との全体打ち合わせ 令和元年11月12日 Web会議 
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(2) 連携ラボの状況（成果） 

① JAEA-大学の連携ラボの効果 

JAEAと大学の両連携ラボを利用しながら1F廃炉に関する最新情報の共有と、

それを踏まえた研究打合せや意見交換を実施できた。それにより実際の原子

力現場を体験することができ、学生の原子力研究や1F廃炉研究に興味を持つ学

生が出てきた。JAEAのホット施設における核燃料の取扱い等に関する知識につ

いては、大学では会得することが難しい情報であり、クロスアポイントメント

教員、特別研究生にとって非常に貴重な機会となった。令和3年度以降は、照射

済燃料を含む核燃料を用いる試験が本格化するため、安全に留意しつつ、育成

を行っていく予定である。 

また、JAEAが実施している燃料デブリ研究に関する基礎研究内容、廃炉汚染

水対策事業（国プロ）の情報やデブリ分析に係る戦略について、Web形式で情報

共有を行った。令和3年度には、この情報共有の機会を定期的に設ける。さら

に、JAEA内で国プロ関係者や基礎基盤研究に携わる若手研究者が行っているワ

ークショップに参加し、研究推進と実用化に向けた進め方の議論を行い、研究

者間のネットワーク化を図るなどの育成を予定している。 

 

② 大学間の連携ラボの効果 

 本事業に従事する学生や教員が東北大学の連携ラボを頻繁に活用し、大学間

での連携促進を図ることができた。また、コロナ禍のためWeb打合せが中心で

あったが、東北大学、長岡技術科学大学、九州大学（一部、JAEAの研究者も）、

NFDの間でICP-MSなどの分析技術やアクチニドの化学特性に関する勉強会を実

施し、最新の研究情報や分析ノウハウ等の共有と意見交換を行った。これによ

り、燃料デブリや廃棄物等の分析に必要な知識を習得できた。 

 

③ クロスアポイントメントの効果 

小無教員がクロスアポイントメント教員としてJAEA側の研究に直接参加す

ることにより、アクチニドに関する専門的な知見や試験準備へのアドバイスな

どを行うことで、特別研究生及びJAEA若手研究者の研究推進、論文作成等の研

究活動の活性化につながっている。 

 

④ 研究者の人材育成（キャリアパスの構築、ネットワーク構築） 

特別研究生やポスドクによるJAEA大洗研究所の原子力現場での体験を通じ

て、原子力や廃炉研究への興味が示されつつある。今後は、特別研究生⇒ポス

ドク⇒JAEAや廃炉関連企業への就職といったキャリアパスの形成にもつなげ

て行きたい。また、専門知識と経験を兼ね備えた優秀な研究人材を輩出するた

め、大学、JAEA（CLADS/大洗研究所）、メーカ（NFD）と研究ネットワークを構

築しているが、今後、JAEA内の研究者との交流を軸として、東京電力やIRID等

を加えたネットワークの拡大についても検討していきたい。 
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図 3.7-1 アルカリ溶融試験実習 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.7-2 研究打合せ・講義 
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③ クロスアポイントメントの効果 

小無教員がクロスアポイントメント教員としてJAEA側の研究に直接参加す

ることにより、アクチニドに関する専門的な知見や試験準備へのアドバイスな

どを行うことで、特別研究生及びJAEA若手研究者の研究推進、論文作成等の研

究活動の活性化につながっている。 

 

④ 研究者の人材育成（キャリアパスの構築、ネットワーク構築） 

特別研究生やポスドクによるJAEA大洗研究所の原子力現場での体験を通じ

て、原子力や廃炉研究への興味が示されつつある。今後は、特別研究生⇒ポス

ドク⇒JAEAや廃炉関連企業への就職といったキャリアパスの形成にもつなげ

て行きたい。また、専門知識と経験を兼ね備えた優秀な研究人材を輩出するた

め、大学、JAEA（CLADS/大洗研究所）、メーカ（NFD）と研究ネットワークを構
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4. 結言 

この研究では、燃料デブリの取り扱い、臨界管理、保管管理等に必要な性状把握において、キ

ーとなるアクチノイド核種の化学分析を中心に、最適な試料前処理・分離・分析プロセスを開発

し、将来計画されている燃料デブリ分析の効率化・合理化を図るとともに、一連の研究業務にお

ける人材育成を通し、1F 廃炉推進に資することを目的とする。特に、近年分析化学分野、放射化

学分野で成果を上げつつある ICP-MS を原子力分野に応用することにより、測定核種を単離するた

めの前処理をせずに高精度で分析できる手法を開発し、分離前処理を省力化し、迅速な分析工程

を確立する。 

以下に、5 カ年計画の 2年目である令和 2 年度の業務実績を述べる。 

 

4.1 模擬燃料デブリの溶解特性評価 

4.1.1 設備整備（連携先：JAEA） 

模擬燃料デブリのアルカリ融解をベースとするための環境整備の一環として、試料調製用グロ

ーブボックス等の整備及びホット試料取扱いのための許認可対応を行った。 

 

管理区域内に試料調製用グローブボックス等を設置し、ホット試料取扱いのための許認可取得

に必要な資料作成及び技術上の基準に対する適合性評価を行った。また、1F 実燃料デブリの施設

内受入れに係る許認可を取得した。 

 

4.1.2 溶解試験（連携先：JAEA） 

模擬物質を用いて、アルカリ塩含有量、温度をパラメータとした溶解試験及び不溶解残渣分析

を行った。特に、600 ℃条件では、ジルカロイ材や制御造材等の混合物（粉末試料）は完全融解

することを確認した。 

 

ジルカロイ材等の模擬物質を用いたアルカリ融解試験及び不溶解残渣分析により、各物質が溶

解する温度条件等を整理した。 

 

4.1.3 熱化学転換法の研究（再委託先：長岡技術科学大学） 

デブリ熱化学転換試験として、種々元素の塩素化による塩化物転換に関する条件収集を行った。

元素としては、デブリを構成する主要元素であるジルコニウム、鉄、アクチノイドの模擬元素及

びウランを対象とし、それらの酸化物を用いた試験を行った。 

 

ジルコニウム、鉄、ウランの酸化物の熱化学転換による塩化物転換試験では、塩化物転換が可

能であることを確認した。また、デブリの模擬として、これらの混合物を用いた試料で塩化物転

換試験と溶解試験を行い、若干の未反応物が残り、それらが不溶解残渣となるものの、90 %以上

溶解できることを確認した。 

 

4.2 燃料デブリの主要分離・分析プロセスの確立 

4.2.1 ICP-MS/MS 測定（連携先：JAEA） 

CeO2 をベースとしてジルカロイ材等を加えた模擬物質のアルカリ融解後試料を使用し、元素単

体の分離条件の設定（キャリアガスの種類及び流量等）を行った。 

 

ジルカロイ材等のアルカリ融解試験後溶液を用いた ICP-MS/MS 測定により、各元素のキャリア

ガスとの反応性を評価し、分離条件を整理した。特に、3 mL/min 及び 5 mL/min の He ガス又は H2
ガスフロー条件における定性分析においては、各元素ともに天然同位体組成に近い測定結果が得

られ、測定上の悪影響因子（Ar キャリアガス起因の分子イオン）を排除した測定が可能であるこ

とを明らかにした。 
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4.2.2 前処理分離技術に関する研究（再委託先：長岡技術科学大学） 

ICP-MS/MS 測定の前処理分離試験として、含侵樹脂及びキレート樹脂等を用い、デブリに含まれ

る元素を考慮して希土類元素やアクチノイド元素を対象とした核種分離の試行試験を行った。 

 

含浸樹脂では、TODGA 含浸樹脂による希土類元素やアクチノイドの吸着・分離特性評価やピロリ

ドン樹脂を用いてウランの選択的吸着と核分裂生成物等の元素が吸着しないなどのデータを得た。 

 

4.3 模擬燃料デブリの作製 

4.3.1 模擬燃料デブリの作製に関する研究（再委託先：NFD） 

混合した未照射 UO2、ZrO2、Zr、Fe 等を圧縮成型し、加熱することにより模擬燃料デブリを作製

した。組成及び加熱温度は、SEM/EDS による詳細観察結果をフィードバックし、適宜調整を行っ

た。また、令和元年度導入したメカニカルアロイング装置を管理区域に移設し、メカニカルアロ

イングによって混合した模擬燃料デブリを作製した。作製した模擬燃料デブリは、金属顕微鏡及

び SEM-EDS により、クラック等の有無や析出物・介在物等の分布について調査し、各種試験に適

した形状に加工した。 

 

組成及び焼結温度をパラメータとして試料作製を行い、模擬燃料デブリの作製条件と組織の関

係を系統的に整理した。また、メカニカルアロイング装置を用いて模擬燃料デブリを作製し、こ

の手法が有効であることを確認した。 

 

4.3.2 共沈法による模擬燃料デブリの作製に関する研究 

精度の高い物性試験を実施するには、均一性の高い試料を作製する必要があるため、均一性の

高い粉体の作製方法のひとつである共沈法を用いて U-Zr-Fe-O 系模擬燃料デブリ試料を作製した。

試料の光学顕微鏡及び SEM/EDS 解析の結果、Fe は微細な金属相として析出していることがわかっ

た。また、酸化物相は Uが固溶した ZrO2相と Zr が固溶した UO2相の 2 つの相からできていること

がわかった。 

 

4.4 ICP-MS/MS によるアクチノイド元素分析に係わる基礎データの取得 

4.4.1 ICP-MS/MS 装置整備 

連携ラボ（東北大学）に設置されている ICP-MS/MS の整備、運転を行った。特に、令和元年度

整備したガス系を含めた ICP-MS/MS の操作を見直し、取り扱いマニュアルを更新した。極微量分

析操作に注意が必要な不純物汚染について評価した。 

 

4.4.2 干渉イオン除去に関するデータ収集（再委託先：長岡技術科学大学） 

連携ラボ（東北大学）に設置されている ICP-MS/MS を用い、デブリ中に含まれ測定が望まれて

いる希土類元素を対象として、リアクションセルによるマスシフトに関する基礎データを収集し

た。 

リアクションセルで酸素を用いた希土類元素のマスシフトでは、ほぼ一酸化物イオンにシフト

することを確認した。その割合については、テトラド構造のようなものが観測された。酸素ガス

によるマスシフトを用いることにより、Cs、Ba の干渉を除去できる可能性を見出した。 
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4. 結言 

この研究では、燃料デブリの取り扱い、臨界管理、保管管理等に必要な性状把握において、キ

ーとなるアクチノイド核種の化学分析を中心に、最適な試料前処理・分離・分析プロセスを開発

し、将来計画されている燃料デブリ分析の効率化・合理化を図るとともに、一連の研究業務にお

ける人材育成を通し、1F 廃炉推進に資することを目的とする。特に、近年分析化学分野、放射化

学分野で成果を上げつつある ICP-MS を原子力分野に応用することにより、測定核種を単離するた

めの前処理をせずに高精度で分析できる手法を開発し、分離前処理を省力化し、迅速な分析工程

を確立する。 

以下に、5 カ年計画の 2年目である令和 2 年度の業務実績を述べる。 

 

4.1 模擬燃料デブリの溶解特性評価 

4.1.1 設備整備（連携先：JAEA） 

模擬燃料デブリのアルカリ融解をベースとするための環境整備の一環として、試料調製用グロ

ーブボックス等の整備及びホット試料取扱いのための許認可対応を行った。 

 

管理区域内に試料調製用グローブボックス等を設置し、ホット試料取扱いのための許認可取得

に必要な資料作成及び技術上の基準に対する適合性評価を行った。また、1F 実燃料デブリの施設

内受入れに係る許認可を取得した。 

 

4.1.2 溶解試験（連携先：JAEA） 

模擬物質を用いて、アルカリ塩含有量、温度をパラメータとした溶解試験及び不溶解残渣分析

を行った。特に、600 ℃条件では、ジルカロイ材や制御造材等の混合物（粉末試料）は完全融解

することを確認した。 

 

ジルカロイ材等の模擬物質を用いたアルカリ融解試験及び不溶解残渣分析により、各物質が溶

解する温度条件等を整理した。 

 

4.1.3 熱化学転換法の研究（再委託先：長岡技術科学大学） 

デブリ熱化学転換試験として、種々元素の塩素化による塩化物転換に関する条件収集を行った。

元素としては、デブリを構成する主要元素であるジルコニウム、鉄、アクチノイドの模擬元素及

びウランを対象とし、それらの酸化物を用いた試験を行った。 

 

ジルコニウム、鉄、ウランの酸化物の熱化学転換による塩化物転換試験では、塩化物転換が可

能であることを確認した。また、デブリの模擬として、これらの混合物を用いた試料で塩化物転

換試験と溶解試験を行い、若干の未反応物が残り、それらが不溶解残渣となるものの、90 %以上

溶解できることを確認した。 

 

4.2 燃料デブリの主要分離・分析プロセスの確立 

4.2.1 ICP-MS/MS 測定（連携先：JAEA） 

CeO2 をベースとしてジルカロイ材等を加えた模擬物質のアルカリ融解後試料を使用し、元素単

体の分離条件の設定（キャリアガスの種類及び流量等）を行った。 

 

ジルカロイ材等のアルカリ融解試験後溶液を用いた ICP-MS/MS 測定により、各元素のキャリア

ガスとの反応性を評価し、分離条件を整理した。特に、3 mL/min 及び 5 mL/min の He ガス又は H2
ガスフロー条件における定性分析においては、各元素ともに天然同位体組成に近い測定結果が得

られ、測定上の悪影響因子（Ar キャリアガス起因の分子イオン）を排除した測定が可能であるこ

とを明らかにした。 
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4.5 廃棄物処分における燃料デブリの安定性研究（再委託先：九州大学） 

4.5.1 マイクロチャンネル流水浸出試験装置の整備 

連携ラボ（東北大学）において試験を行うために装置の整備を引き続き行った。令和 2 年度は

室温での試験を行うための装置群（シリンジポンプ、マイクロチャンネル部、フラクションコレ

クタ等）を追加設置し、既存材料を用いたテストを行い、装置の動作確認を行った。 

マイクロチャンネル部に関して、クランプの製造中止に伴い、設計変更を行い、動作確認を行

った。既存試料（CeO2）を用いた確認試験を実施した。 

 

4.5.2 模擬デブリ試料の浸出試験 

4.3 により作製された U-Zr-Fe-O 系模擬燃料デブリ試料をマイクロチャンネル装置に設置する

ための試料調製を行い、予備的な試験を実施し、試料調整法の有効性を確認した。 

NFD で作製された試料（（Ce,Fe）O2）を加工し、マイクロチャンネル流水試験を実施した。 

鉄が固溶することにより、浸出速度が増加すること、小さな粒子から溶解していくことが確認

された。 
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国際単位系（SI）

1024 ヨ タ Ｙ 10-1 デ シ d
1021 ゼ タ Ｚ 10-2 セ ン チ c
1018 エ ク サ Ｅ 10-3 ミ リ m
1015 ペ タ Ｐ 10-6 マイクロ µ
1012 テ ラ Ｔ 10-9 ナ ノ n
109 ギ ガ Ｇ 10-12 ピ コ p
106 メ ガ Ｍ 10-15 フェムト f
103 キ ロ ｋ 10-18 ア ト a
102 ヘ ク ト ｈ 10-21 ゼ プ ト z
101 デ カ da 10-24 ヨ ク ト y

表５．SI 接頭語

名称 記号 SI 単位による値

分 min 1 min=60 s
時 h 1 h =60 min=3600 s
日 d 1 d=24 h=86 400 s
度 ° 1°=(π/180) rad
分 ’ 1’=(1/60)°=(π/10 800) rad
秒 ” 1”=(1/60)’=(π/648 000) rad

ヘクタール ha 1 ha=1 hm2=104m2

リットル L，l 1 L=1 l=1 dm3=103cm3=10-3m3

トン t 1 t=103 kg

表６．SIに属さないが、SIと併用される単位

名称 記号 SI 単位で表される数値

電 子 ボ ル ト eV 1 eV=1.602 176 53(14)×10-19J
ダ ル ト ン Da 1 Da=1.660 538 86(28)×10-27kg
統一原子質量単位 u 1 u=1 Da
天 文 単 位 ua 1 ua=1.495 978 706 91(6)×1011m

表７．SIに属さないが、SIと併用される単位で、SI単位で
表される数値が実験的に得られるもの

名称 記号 SI 単位で表される数値

キ ュ リ ー Ci 1 Ci=3.7×1010Bq
レ ン ト ゲ ン R 1 R = 2.58×10-4C/kg
ラ ド rad 1 rad=1cGy=10-2Gy
レ ム rem 1 rem=1 cSv=10-2Sv
ガ ン マ γ 1γ=1 nT=10-9T
フ ェ ル ミ 1フェルミ=1 fm=10-15m
メートル系カラット 1 メートル系カラット = 0.2 g = 2×10-4kg
ト ル Torr 1 Torr = (101 325/760) Pa
標 準 大 気 圧 atm 1 atm = 101 325 Pa

1 cal=4.1858J（｢15℃｣カロリー），4.1868J
（｢IT｣カロリー），4.184J （｢熱化学｣カロリー）

ミ ク ロ ン µ  1 µ =1µm=10-6m

表10．SIに属さないその他の単位の例

カ ロ リ ー cal

(a)SI接頭語は固有の名称と記号を持つ組立単位と組み合わせても使用できる。しかし接頭語を付した単位はもはや
　コヒーレントではない。
(b)ラジアンとステラジアンは数字の１に対する単位の特別な名称で、量についての情報をつたえるために使われる。

　実際には、使用する時には記号rad及びsrが用いられるが、習慣として組立単位としての記号である数字の１は明
　示されない。
(c)測光学ではステラジアンという名称と記号srを単位の表し方の中に、そのまま維持している。

(d)ヘルツは周期現象についてのみ、ベクレルは放射性核種の統計的過程についてのみ使用される。

(e)セルシウス度はケルビンの特別な名称で、セルシウス温度を表すために使用される。セルシウス度とケルビンの

　 単位の大きさは同一である。したがって、温度差や温度間隔を表す数値はどちらの単位で表しても同じである。

(f)放射性核種の放射能（activity referred to a radionuclide）は、しばしば誤った用語で”radioactivity”と記される。

(g)単位シーベルト（PV,2002,70,205）についてはCIPM勧告2（CI-2002）を参照。

（a）量濃度（amount concentration）は臨床化学の分野では物質濃度

　　（substance concentration）ともよばれる。
（b）これらは無次元量あるいは次元１をもつ量であるが、そのこと
 　　を表す単位記号である数字の１は通常は表記しない。

名称 記号
SI 基本単位による

表し方

秒ルカスパ度粘 Pa s m-1 kg s-1

力 の モ ー メ ン ト ニュートンメートル N m m2 kg s-2

表 面 張 力 ニュートン毎メートル N/m kg s-2

角 速 度 ラジアン毎秒 rad/s m m-1 s-1=s-1

角 加 速 度 ラジアン毎秒毎秒 rad/s2 m m-1 s-2=s-2

熱 流 密 度 , 放 射 照 度 ワット毎平方メートル W/m2 kg s-3

熱 容 量 , エ ン ト ロ ピ ー ジュール毎ケルビン J/K m2 kg s-2 K-1

比熱容量，比エントロピー ジュール毎キログラム毎ケルビン J/(kg K) m2 s-2 K-1

比 エ ネ ル ギ ー ジュール毎キログラム J/kg m2 s-2

熱 伝 導 率 ワット毎メートル毎ケルビン W/(m K) m kg s-3 K-1

体 積 エ ネ ル ギ ー ジュール毎立方メートル J/m3 m-1 kg s-2

電 界 の 強 さ ボルト毎メートル V/m m kg s-3 A-1

電 荷 密 度 クーロン毎立方メートル C/m3 m-3 s A
表 面 電 荷 クーロン毎平方メートル C/m2 m-2 s A
電 束 密 度 ， 電 気 変 位 クーロン毎平方メートル C/m2 m-2 s A
誘 電 率 ファラド毎メートル F/m m-3 kg-1 s4 A2

透 磁 率 ヘンリー毎メートル H/m m kg s-2 A-2

モ ル エ ネ ル ギ ー ジュール毎モル J/mol m2 kg s-2 mol-1

モルエントロピー, モル熱容量ジュール毎モル毎ケルビン J/(mol K) m2 kg s-2 K-1 mol-1

照射線量（Ｘ線及びγ線） クーロン毎キログラム C/kg kg-1 s A
吸 収 線 量 率 グレイ毎秒 Gy/s m2 s-3

放 射 強 度 ワット毎ステラジアン W/sr m4 m-2 kg s-3=m2 kg s-3

放 射 輝 度 ワット毎平方メートル毎ステラジアン W/(m2 sr) m2 m-2 kg s-3=kg s-3

酵 素 活 性 濃 度 カタール毎立方メートル kat/m3 m-3 s-1 mol

表４．単位の中に固有の名称と記号を含むSI組立単位の例

組立量
SI 組立単位

名称 記号

面 積 平方メートル m2

体 積 立方メートル m3

速 さ ， 速 度 メートル毎秒 m/s
加 速 度 メートル毎秒毎秒 m/s2

波 数 毎メートル m-1

密 度 ， 質 量 密 度 キログラム毎立方メートル kg/m3

面 積 密 度 キログラム毎平方メートル kg/m2

比 体 積 立方メートル毎キログラム m3/kg
電 流 密 度 アンペア毎平方メートル A/m2

磁 界 の 強 さ アンペア毎メートル A/m
量 濃 度 (a) ， 濃 度 モル毎立方メートル mol/m3

質 量 濃 度 キログラム毎立方メートル kg/m3

輝 度 カンデラ毎平方メートル cd/m2

屈 折 率 (b) （数字の）　１ 1
比 透 磁 率 (b) （数字の）　１ 1

組立量
SI 組立単位

表２．基本単位を用いて表されるSI組立単位の例

名称 記号
他のSI単位による

表し方
SI基本単位による

表し方
平 面 角 ラジアン(ｂ) rad 1（ｂ） m/m
立 体 角 ステラジアン(ｂ) sr(c) 1（ｂ） m2/m2

周 波 数 ヘルツ（ｄ） Hz s-1

ントーュニ力 N m kg s-2

圧 力 , 応 力 パスカル Pa N/m2 m-1 kg s-2

エ ネ ル ギ ー , 仕 事 , 熱 量 ジュール J N m m2 kg s-2

仕 事 率 ， 工 率 ， 放 射 束 ワット W J/s m2 kg s-3

電 荷 , 電 気 量 クーロン A sC
電 位 差 （ 電 圧 ） , 起 電 力 ボルト V W/A m2 kg s-3 A-1

静 電 容 量 ファラド F C/V m-2 kg-1 s4 A2

電 気 抵 抗 オーム Ω V/A m2 kg s-3 A-2

コ ン ダ ク タ ン ス ジーメンス S A/V m-2 kg-1 s3 A2

バーエウ束磁 Wb Vs m2 kg s-2 A-1

磁 束 密 度 テスラ T Wb/m2 kg s-2 A-1

イ ン ダ ク タ ン ス ヘンリー H Wb/A m2 kg s-2 A-2

セ ル シ ウ ス 温 度 セルシウス度(ｅ) ℃ K
ンメール束光 lm cd sr(c) cd

スクル度照 lx lm/m2 m-2 cd
放射性核種の放射能（ ｆ ） ベクレル（ｄ） Bq s-1

吸収線量, 比エネルギー分与,
カーマ

グレイ Gy J/kg m2 s-2

線量当量, 周辺線量当量,
方向性線量当量, 個人線量当量

シーベルト（ｇ） Sv J/kg m2 s-2

酸 素 活 性 カタール kat s-1 mol

表３．固有の名称と記号で表されるSI組立単位
SI 組立単位

組立量

名称 記号 SI 単位で表される数値

バ ー ル bar １bar=0.1MPa=100 kPa=105Pa
水銀柱ミリメートル mmHg １mmHg≈133.322Pa
オングストローム Å １Å=0.1nm=100pm=10-10m
海 里 Ｍ １M=1852m
バ ー ン b １b=100fm2=(10-12cm)  =10-28m22

ノ ッ ト kn １kn=(1852/3600)m/s
ネ ー パ Np
ベ ル Ｂ

デ シ ベ ル dB       

表８．SIに属さないが、SIと併用されるその他の単位

SI単位との数値的な関係は、
　　　　対数量の定義に依存。

名称 記号

長 さ メ ー ト ル m
質 量 キログラム kg
時 間 秒 s
電 流 ア ン ペ ア A
熱力学温度 ケ ル ビ ン K
物 質 量 モ ル mol
光 度 カ ン デ ラ cd

基本量
SI 基本単位

表１．SI 基本単位

名称 記号 SI 単位で表される数値

エ ル グ erg 1 erg=10-7 J
ダ イ ン dyn 1 dyn=10-5N
ポ ア ズ P 1 P=1 dyn s cm-2=0.1Pa s
ス ト ー ク ス St 1 St =1cm2 s-1=10-4m2 s-1

ス チ ル ブ sb 1 sb =1cd cm-2=104cd m-2

フ ォ ト ph 1 ph=1cd sr cm-2 =104lx
ガ ル Gal 1 Gal =1cm s-2=10-2ms-2

マ ク ス ウ エ ル Mx 1 Mx = 1G cm2=10-8Wb
ガ ウ ス G 1 G =1Mx cm-2 =10-4T
エルステッド（ ａ ） Oe 1 Oe　  (103/4π)A m-1

表９．固有の名称をもつCGS組立単位

（a）３元系のCGS単位系とSIでは直接比較できないため、等号「　　 」

　　 は対応関係を示すものである。

（第8版，2006年）

乗数 名称 名称記号 記号乗数



国際単位系（SI）

1024 ヨ タ Ｙ 10-1 デ シ d
1021 ゼ タ Ｚ 10-2 セ ン チ c
1018 エ ク サ Ｅ 10-3 ミ リ m
1015 ペ タ Ｐ 10-6 マイクロ µ
1012 テ ラ Ｔ 10-9 ナ ノ n
109 ギ ガ Ｇ 10-12 ピ コ p
106 メ ガ Ｍ 10-15 フェムト f
103 キ ロ ｋ 10-18 ア ト a
102 ヘ ク ト ｈ 10-21 ゼ プ ト z
101 デ カ da 10-24 ヨ ク ト y

表５．SI 接頭語

名称 記号 SI 単位による値

分 min 1 min=60 s
時 h 1 h =60 min=3600 s
日 d 1 d=24 h=86 400 s
度 ° 1°=(π/180) rad
分 ’ 1’=(1/60)°=(π/10 800) rad
秒 ” 1”=(1/60)’=(π/648 000) rad

ヘクタール ha 1 ha=1 hm2=104m2

リットル L，l 1 L=1 l=1 dm3=103cm3=10-3m3

トン t 1 t=103 kg

表６．SIに属さないが、SIと併用される単位

名称 記号 SI 単位で表される数値

電 子 ボ ル ト eV 1 eV=1.602 176 53(14)×10-19J
ダ ル ト ン Da 1 Da=1.660 538 86(28)×10-27kg
統一原子質量単位 u 1 u=1 Da
天 文 単 位 ua 1 ua=1.495 978 706 91(6)×1011m

表７．SIに属さないが、SIと併用される単位で、SI単位で
表される数値が実験的に得られるもの

名称 記号 SI 単位で表される数値

キ ュ リ ー Ci 1 Ci=3.7×1010Bq
レ ン ト ゲ ン R 1 R = 2.58×10-4C/kg
ラ ド rad 1 rad=1cGy=10-2Gy
レ ム rem 1 rem=1 cSv=10-2Sv
ガ ン マ γ 1γ=1 nT=10-9T
フ ェ ル ミ 1フェルミ=1 fm=10-15m
メートル系カラット 1 メートル系カラット = 0.2 g = 2×10-4kg
ト ル Torr 1 Torr = (101 325/760) Pa
標 準 大 気 圧 atm 1 atm = 101 325 Pa

1 cal=4.1858J（｢15℃｣カロリー），4.1868J
（｢IT｣カロリー），4.184J （｢熱化学｣カロリー）

ミ ク ロ ン µ  1 µ =1µm=10-6m

表10．SIに属さないその他の単位の例

カ ロ リ ー cal

(a)SI接頭語は固有の名称と記号を持つ組立単位と組み合わせても使用できる。しかし接頭語を付した単位はもはや
　コヒーレントではない。
(b)ラジアンとステラジアンは数字の１に対する単位の特別な名称で、量についての情報をつたえるために使われる。

　実際には、使用する時には記号rad及びsrが用いられるが、習慣として組立単位としての記号である数字の１は明
　示されない。
(c)測光学ではステラジアンという名称と記号srを単位の表し方の中に、そのまま維持している。

(d)ヘルツは周期現象についてのみ、ベクレルは放射性核種の統計的過程についてのみ使用される。

(e)セルシウス度はケルビンの特別な名称で、セルシウス温度を表すために使用される。セルシウス度とケルビンの

　 単位の大きさは同一である。したがって、温度差や温度間隔を表す数値はどちらの単位で表しても同じである。

(f)放射性核種の放射能（activity referred to a radionuclide）は、しばしば誤った用語で”radioactivity”と記される。

(g)単位シーベルト（PV,2002,70,205）についてはCIPM勧告2（CI-2002）を参照。

（a）量濃度（amount concentration）は臨床化学の分野では物質濃度

　　（substance concentration）ともよばれる。
（b）これらは無次元量あるいは次元１をもつ量であるが、そのこと
 　　を表す単位記号である数字の１は通常は表記しない。

名称 記号
SI 基本単位による

表し方

秒ルカスパ度粘 Pa s m-1 kg s-1

力 の モ ー メ ン ト ニュートンメートル N m m2 kg s-2

表 面 張 力 ニュートン毎メートル N/m kg s-2

角 速 度 ラジアン毎秒 rad/s m m-1 s-1=s-1

角 加 速 度 ラジアン毎秒毎秒 rad/s2 m m-1 s-2=s-2

熱 流 密 度 , 放 射 照 度 ワット毎平方メートル W/m2 kg s-3

熱 容 量 , エ ン ト ロ ピ ー ジュール毎ケルビン J/K m2 kg s-2 K-1

比熱容量，比エントロピー ジュール毎キログラム毎ケルビン J/(kg K) m2 s-2 K-1

比 エ ネ ル ギ ー ジュール毎キログラム J/kg m2 s-2

熱 伝 導 率 ワット毎メートル毎ケルビン W/(m K) m kg s-3 K-1

体 積 エ ネ ル ギ ー ジュール毎立方メートル J/m3 m-1 kg s-2

電 界 の 強 さ ボルト毎メートル V/m m kg s-3 A-1

電 荷 密 度 クーロン毎立方メートル C/m3 m-3 s A
表 面 電 荷 クーロン毎平方メートル C/m2 m-2 s A
電 束 密 度 ， 電 気 変 位 クーロン毎平方メートル C/m2 m-2 s A
誘 電 率 ファラド毎メートル F/m m-3 kg-1 s4 A2

透 磁 率 ヘンリー毎メートル H/m m kg s-2 A-2

モ ル エ ネ ル ギ ー ジュール毎モル J/mol m2 kg s-2 mol-1

モルエントロピー, モル熱容量ジュール毎モル毎ケルビン J/(mol K) m2 kg s-2 K-1 mol-1

照射線量（Ｘ線及びγ線） クーロン毎キログラム C/kg kg-1 s A
吸 収 線 量 率 グレイ毎秒 Gy/s m2 s-3

放 射 強 度 ワット毎ステラジアン W/sr m4 m-2 kg s-3=m2 kg s-3

放 射 輝 度 ワット毎平方メートル毎ステラジアン W/(m2 sr) m2 m-2 kg s-3=kg s-3

酵 素 活 性 濃 度 カタール毎立方メートル kat/m3 m-3 s-1 mol

表４．単位の中に固有の名称と記号を含むSI組立単位の例

組立量
SI 組立単位

名称 記号

面 積 平方メートル m2

体 積 立方メートル m3

速 さ ， 速 度 メートル毎秒 m/s
加 速 度 メートル毎秒毎秒 m/s2

波 数 毎メートル m-1

密 度 ， 質 量 密 度 キログラム毎立方メートル kg/m3

面 積 密 度 キログラム毎平方メートル kg/m2

比 体 積 立方メートル毎キログラム m3/kg
電 流 密 度 アンペア毎平方メートル A/m2

磁 界 の 強 さ アンペア毎メートル A/m
量 濃 度 (a) ， 濃 度 モル毎立方メートル mol/m3

質 量 濃 度 キログラム毎立方メートル kg/m3

輝 度 カンデラ毎平方メートル cd/m2

屈 折 率 (b) （数字の）　１ 1
比 透 磁 率 (b) （数字の）　１ 1

組立量
SI 組立単位

表２．基本単位を用いて表されるSI組立単位の例

名称 記号
他のSI単位による

表し方
SI基本単位による

表し方
平 面 角 ラジアン(ｂ) rad 1（ｂ） m/m
立 体 角 ステラジアン(ｂ) sr(c) 1（ｂ） m2/m2

周 波 数 ヘルツ（ｄ） Hz s-1

ントーュニ力 N m kg s-2

圧 力 , 応 力 パスカル Pa N/m2 m-1 kg s-2

エ ネ ル ギ ー , 仕 事 , 熱 量 ジュール J N m m2 kg s-2

仕 事 率 ， 工 率 ， 放 射 束 ワット W J/s m2 kg s-3

電 荷 , 電 気 量 クーロン A sC
電 位 差 （ 電 圧 ） , 起 電 力 ボルト V W/A m2 kg s-3 A-1

静 電 容 量 ファラド F C/V m-2 kg-1 s4 A2

電 気 抵 抗 オーム Ω V/A m2 kg s-3 A-2

コ ン ダ ク タ ン ス ジーメンス S A/V m-2 kg-1 s3 A2

バーエウ束磁 Wb Vs m2 kg s-2 A-1

磁 束 密 度 テスラ T Wb/m2 kg s-2 A-1

イ ン ダ ク タ ン ス ヘンリー H Wb/A m2 kg s-2 A-2

セ ル シ ウ ス 温 度 セルシウス度(ｅ) ℃ K
ンメール束光 lm cd sr(c) cd

スクル度照 lx lm/m2 m-2 cd
放射性核種の放射能（ ｆ ） ベクレル（ｄ） Bq s-1

吸収線量, 比エネルギー分与,
カーマ

グレイ Gy J/kg m2 s-2

線量当量, 周辺線量当量,
方向性線量当量, 個人線量当量

シーベルト（ｇ） Sv J/kg m2 s-2

酸 素 活 性 カタール kat s-1 mol

表３．固有の名称と記号で表されるSI組立単位
SI 組立単位

組立量

名称 記号 SI 単位で表される数値

バ ー ル bar １bar=0.1MPa=100 kPa=105Pa
水銀柱ミリメートル mmHg １mmHg≈133.322Pa
オングストローム Å １Å=0.1nm=100pm=10-10m
海 里 Ｍ １M=1852m
バ ー ン b １b=100fm2=(10-12cm)  =10-28m22

ノ ッ ト kn １kn=(1852/3600)m/s
ネ ー パ Np
ベ ル Ｂ

デ シ ベ ル dB       

表８．SIに属さないが、SIと併用されるその他の単位

SI単位との数値的な関係は、
　　　　対数量の定義に依存。

名称 記号

長 さ メ ー ト ル m
質 量 キログラム kg
時 間 秒 s
電 流 ア ン ペ ア A
熱力学温度 ケ ル ビ ン K
物 質 量 モ ル mol
光 度 カ ン デ ラ cd

基本量
SI 基本単位

表１．SI 基本単位

名称 記号 SI 単位で表される数値

エ ル グ erg 1 erg=10-7 J
ダ イ ン dyn 1 dyn=10-5N
ポ ア ズ P 1 P=1 dyn s cm-2=0.1Pa s
ス ト ー ク ス St 1 St =1cm2 s-1=10-4m2 s-1

ス チ ル ブ sb 1 sb =1cd cm-2=104cd m-2

フ ォ ト ph 1 ph=1cd sr cm-2 =104lx
ガ ル Gal 1 Gal =1cm s-2=10-2ms-2

マ ク ス ウ エ ル Mx 1 Mx = 1G cm2=10-8Wb
ガ ウ ス G 1 G =1Mx cm-2 =10-4T
エルステッド（ ａ ） Oe 1 Oe　  (103/4π)A m-1

表９．固有の名称をもつCGS組立単位

（a）３元系のCGS単位系とSIでは直接比較できないため、等号「　　 」

　　 は対応関係を示すものである。
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