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高高経経年年酸酸化化ププルルトトニニウウムム粉粉末末のの酸酸溶溶解解処処理理  
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江森 達也、北辻 章浩+、伴 康俊 

 

(2026年 6月 4日受理) 

 

太陽光発電が期待できない月面上の永久影領域や木星以遠の深宇宙探査機用の電源として放

射性同位体熱電気転換器(RTG: Radioisotope Thermoelectric Generator)の利用が検討されて
いる。熱源として利用される核種は主に Pu-238 が挙げられるが、日本においては生産設備を
有しておらず利用実績もない。また、宇宙利用を目的とした核燃料物質の利用は法規制上の面

から困難であると言える。そこで、代替物質として Am-241の利用が検討されている。本技術
開発では、研究用に貯蔵されている高経年 PuO2 粉末試料に着目し、Pu と Am の分離試験

（Pu/Am分離試験）に試料を供するための PuO2の溶解試験を実施した。硝酸と過酸化水素の

混合溶液を使用した場合、硝酸溶液のみの場合と比べて溶解時間は半分以下に短縮した。さら

に、酸化剤として塩や金属等が残留しない過酸化水素を適用することで、Pu/Am分離試験に対
する影響を最小限に抑えられた。 
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The use of Radioisotope Thermoelectric Generator (RTGs) using the decay heat of Pu-238 
is being considered as a power source for permanently shadow regions on the lunar surface, 
where solar power is impractical, as well as for deep-planet missions far from Jupiter. 
However, Japan does not have the capability to produce Pu-238 or the operational 
performance of its usage. Additionally, it is difficult to employ nuclear fuel materials for 
space probes in Japan due to regulatory constraints. Consequently, development related to 
the utilization of Am-241 has been carried out. We performed dissolution experiments using 
aged PuO2 powder that has been stored for research purposes, aiming at the mutual 
separation of Pu and Am. Two experiments were conducted: one using a nitric acid solution 
and the other using a mixture solution of nitric acid and hydrogen peroxide. The dissolution 
time with the latter solution was less than half that required for the former. Furthermore, 
unlike other commonly used oxidants, the use of hydrogen peroxide prevented 
contamination by salts and metals and minimized potential detrimental effects on the 
subsequent Pu/Am separation experiments. 
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1. はじめに 
 

日本では月面上の永久影領域での探査や木星以遠の深宇宙探査機用の半永久電源として放射

性同位体熱電気転換器(RTG : Radioisotope Thermoelectric Generator)の利用が検討されてい
る。RTGは米国において 1960年代から現在に至るまで宇宙用探査機等に搭載されており、そ
の熱源は Pu-238 の α 崩壊で発生する崩壊熱である[1]。 Pu-238 は原子炉内で Np-237 への中
性子照射によって生産されるが、日本国内においてそれらを実施できる原子炉は存在せず、法

規制上も困難である。そこで、Pu-238の代替物質として Am-241の利用が期待されている。 
Am-241 は高レベル放射性廃棄物中に含まれている核種の一つである。また、研究目的で長

期保管されている高経年 Pu試料中の Pu-241の β崩壊でも生成される。我々は Pu溶解液に溶
媒抽出法及び抽出クロマトグラフィー法を適用し、計 6回の試験で約 0.43gの Am-241をシュ
ウ酸 Amとして回収した[2]。 
 Puと Amの分離試験(Pu/Am分離試験)では粉末の PuO2から調製した硝酸溶液を用いた。

PuO2はセラミックであり、酸に対して難溶解性である。本技術開発では、酸溶解法を採用し

硝酸溶液中に酸化剤等を添加することによって Puの溶解反応の促進を試みた。酸化剤の候補
として、高い酸化能力を有する過酸化水素を検討した。また、先行研究により溶解反応の向上

が確認されているフッ化水素酸の添加法[3]についても検討したが、試験設備の構成上の制約が

生じるため、過酸化水素を採用した。本技術開発では、硝酸単独の場合と硝酸及び過酸化水素

混合溶液を用いた場合の比較検討を行った。 
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2. 溶解法について 

 

酸化プルトニウムの溶解方法として挙げられるのは、硝酸等を用いた酸溶解法や銀イオンや

セリウムイオンの持つ酸化力を用いた電解溶解法である。電解溶解法では、電解により酸化し

た Ag2+や Ce4+を利用して以下の反応式に基づき PuO2をPuO22+へ酸化させ、溶解を短時間で進
行させることができる[4]-[6]。 

PuO2 + 2Ag2+ → PuO2
2+ + 2Ag+ ⋯ (1) 

PuO2 + 2Ce4+ → PuO2
2+ + 2Ce3+ ⋯ (2) 

しかし、溶解後のプルトニウム溶解液中には銀イオンやセリウムイオンが共存し、Pu/Am分離
試験においてこれらの除去工程を別途設ける必要がある。加えて、電解装置等の設備が必要と

なるため溶解試験装置の複雑化や大型化は避けられない。一方、酸溶解法では PuO2の溶解に

硝酸を用いることで以下のような反応式に基づき硝酸溶液中に PuO2を溶解する[7]。 
PuO2 + 4H+ → Pu4+ + 2H2O ⋯ (3) 

PuO2 + NO3
-  + 2H+ → PuO2

+ + NO2 + H2O ⋯ (4) 
PuO2 + NO3

-  + 3H+ → PuO2
2+ + HNO2 + H2O ⋯ (5) 

しかし、PuO2は酸への難溶解性を示すため、加熱処理や酸化剤、フッ化水素酸などの添加剤

により溶解反応を促進させる必要がある[3]。 フッ化水素酸を用いる場合、ガラス器具や金属
材料を腐食させることから試験装置の構成に制約が生じ、試験自体の難易度も高くなることが

想定される。そこで本試験では、酸化剤として過酸化水素を適用し、加熱処理を併用すること

で PuO2の溶解反応を効率的に進めることを目標とした。 
 

3. 試験準備 

 

3.1 試験試薬 
 硝酸は林純薬工業製の特級試薬を使用し、30%過酸化水素は富士フイルム和光純薬製の特級
試薬を使用した。硝酸及び過酸化水素混合溶液は純水製造装置 (アドバンテック製、
RFD280NC)により精製した純水を用いて目的濃度に調製した。 
 
3.2 PuO2粉末試料 
 溶解試験には、1970年代に調達された PuO₂粉末試料を使用した。当該 PuO₂粉末試料に対
して 2005年 5月 31日に実施した TIMS(Thermal Ionization Mass Spectrometry: 表面電離
型質量分析)による同位体組成の分析結果を Table 1に示す。1970年当時、Pu-241は約 2wt%
含有されていたが、半減期が 14.29年であるため現在ではその大部分が Am-241へ壊変してい
る。したがって、試料中の Puの同位体組成は、Pu-239及び Pu-240が全体の約 99%を占めて
いる。 
 
3.3 溶解試験装置 
 グローブボックス内に設置した溶解試験装置の外観を Photo 1、Photo 2 に示す。セパラブ
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ルフラスコには、柴田科学製の容量 200 mL、胴外径 φ94 mmのものを使用し、セパラブルカ
バーには同社製の三つ口タイプを用いた。溶液の加熱には、熱電対により溶液温度を直接測定

可能なアズワン製ホットスターラー HS-7BHSD を使用した。ねじ口洗浄瓶には、柴田科学製
の容量 500 mL のものを使用し、これに接続するエアーポンプにはイワキ製の APN-110KV-1
を用いた。洗浄瓶とエアーポンプの間には三方バルブを設置し、空気流量の調整を行った。冷

却管には、アズワン製の外筒長 200 mmのジムロート冷却管を使用した。冷却装置には、ペル
チェ素子冷却式の Solid State Cooling Systems 製チラー UC160を使用した。 
 
3.4 α放射能測定 

α放射能測定は、セイコー・イージーアンドジー製の Alpha Ensembleを使用した。測定試
料は所定の濃度の硝酸を用いて調製後、直径 25 mm のステンレス製の皿に滴下し、赤外線ラ
ンプと電気炉を用いて焼き付け処理を行った。また、Pu の定量分析は測定時間を 10000 秒と
し、Pu-239及び Pu-240(α線エネルギー: 5.2 MeV)の α線スペクトルを用いて実施した。 
 

3.5 吸光スペクトル測定 
 Pu 溶解液中の Pu の原子価状態を評価するため、日立ハイテク製紫外可視分光光度計 U-
4000 を用いて吸光スペクトル測定を実施した。開始波長は 1300 nm、終了波長は 400 nm と
した。スキャン速度は 120 nm/min とし、測定に先立ち、5 mol/L (M)硝酸を用いてベースラ
イン測定を実施した。測定試料は光路長 1 cmの角型石英ガラスセルに分取した。 

 

4. 試験手順 

 

4.1 硝酸単独系(RUN1) 
(1) セパラブルフラスコに酸化 Pu粉末 3.4 g、3 M硝酸溶液 100 ml及び回転子を入れ、ホ

ットスターラー上に設置する。 
(2) チラーを起動し、チューブ内にエアが含まれていないか確認する。 
(3) ガス洗浄用のエアーポンプを起動する。空気流量が過大な場合、給気によって溶液が冷

却され加熱が不安定になるおそれがあるため、加熱攪拌開始後に三方バルブで給気流量

の調節を行う。 
(4) ホットスターラーの設定温度を 90℃として加熱撹拌による溶解を約 6時間半行う。 
(5) スターラーの回転速度は温度上昇に伴い速くなるため最低設定値の 200 rpmとする。 
(6) 加熱撹拌を停止し、静置により未溶解の PuO2粉末が沈降した後、上澄み液を広口ねじ口

瓶に分取する。 
(7) (1) ~(6)の操作を繰り返し行い、白い不溶解残渣が見られた場合には(6)の操作を行った後

に試験終了とする。 
 

4.2 硝酸と過酸化水素混合系(RUN2) 
(1) セパラブルフラスコに酸化 Pu粉末 5.6 g、5 M硝酸と 1 M過酸化水素水の混合溶液 100 
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ml及び回転子を入れる。 
(2) チラーを起動し、チューブ内にエアが含まれていないか確認する。 
(3) ガス洗浄用のエアーポンプを起動する。空気流量が過大な場合、給気によって溶液が冷却

され加熱が不安定になるおそれがあるため、加熱攪拌開始後に三方バルブで給気流量の

調節を行う。 
(4) ホットスターラーの設定温度を 90℃として加熱撹拌による溶解を約 6時間半行う。 
(5) スターラーの回転速度は温度上昇に伴い速くなるため最低設定値の 200 rpmとする。 
(6) 設定温度に達した後、溶液の色が緑色または茶褐色を呈している場合は過酸化水素が分

解されているため 30%過酸化水素水を 1 ml添加する。添加後は溶液の色が青色又は赤色
を呈することを確認する。 

(7) 30%過酸化水素水を添加し 30分経過した後、溶液の色が緑色又は茶褐色を呈している場
合は 30%過酸化水素水を 1 ml添加する。溶液の色が青色又は赤色を呈している場合には
添加時間を 15分延長し、色の変化が見られたときに 30%過酸化水素水を 1 ml添加する。 

(8) (7)の操作を試験終了時間まで繰り返し行う。 
(9) 加熱攪拌を停止し、静置により未溶解の PuO2粉末が沈降した後、上澄み液を広口ねじ口

瓶に分取する。 
(10) (1) ~(9)の操作を繰り返し行い、白い不溶解残渣が見られた場合には(9)の操作を行った後

に試験終了とする。 
 

5. 結果 

 

5.1 硝酸単独系(RUN1)  
Table 2 に、溶解試験後の Pu 及び Am の α 放射能測定による定量分析結果を示す。硝酸溶

液(3.0 M)のみを用いた場合、5日間(累積 32.5時間)の溶解試験により、約 43%の Puが溶解し
た。硝酸単独での溶解は、反応式(3)~(5)に示される反応に基づいて進行するが、既報によれば、
これらの反応における自由エネルギー変化は正の値を示すため[8]、自発的な溶解反応は起こり

にくく、加熱を行いながら溶解をしたとしても試験時間が約 30時間で Puの溶解率は半分以下
にとどまった。 
 
5.2 硝酸と過酸化水素混合系(RUN2) 
 Table 3 に、溶解試験後の Pu 及び Am の α 放射能測定による定量分析結果を示す。硝酸と
過酸化水素の混合溶液を用いた場合、4 日間(累積 26 時間)の溶解試験により、Pu の溶解率は
約 107.4%であった。過酸化水素の添加により Pu の溶解は顕著に促進され、硝酸溶液(3.0 M)
のみを使用した場合と比較して溶解効率が大幅に向上した。 
試験中の溶液の外観変化は以下の通りである。常温(25~28℃)では過酸化水素の添加により溶

液が赤色を呈し(Photo 3)、加熱開始後 70℃付近で気泡の発生が確認されるとともに溶液は青
色に変化した(Photo 4)。さらに加熱が進行すると黄色の気体が発生し、その後溶液は緑色を呈
した(Photo 5)。Photo 4に示す青色呈色時の Pu溶解液の吸光スペクトルを Fig.1に示す。Fig.1

- 4 -

JAEA-Technology 2026-013



より波長が 560 nm~610 nmの領域に 2個のピークが見られ、750 nm~820 nmの領域ではス
ペクトル形状がブロードとなることから Photo 4の溶液中における Puの原子価は 3価である
と考えられる。 また、分取後の溶液は Photo 6に示す通り茶褐色を呈し、この時の吸光スペク
トルを Fig.2に示す。波長が 470 nm、660 nm、1070 nmに 4価の Puに特有のピーク、820 
nm付近に 6価の Puに特有の鋭いピークが観察された。よって、Photo 6に示した溶解液中の
Pu の原子価は 4 価及び 6 価であり、継続的な加熱により Pu の原子価が変化したと考えられ
る[9]。 なお、Photo 5で観察された緑色は PuO₂粉末と同色であることから、溶液中に懸濁し
た未溶解 PuO2粉末に起因すると考えられる。 
過酸化水素水の添加により[Pu₂(O₂)(OH)]⁵⁺や[Pu₂(O₂)₂]⁴⁺などのプルトニウム多量体が生成
し、過酸化水素濃度の増加に伴う生成化学種の変化により溶液の色調も茶色から赤色へと変化

すること、及び[Pu₂(O₂)(OH)]⁵⁺は時間経過とともに Pu(III)へ分解し、その過程で酸素が発生
することが報告されている[10],[11]。 試験中に確認された気泡は、過酸化水素の加熱分解あるい

はプルトニウム多量体の分解に伴う酸素の発生と推察される。 
さらに、過酸化水素は酸化剤及び還元剤としての機能を持つため、溶液中の 4 価の Pu が 3

価へ還元される可能性がある。3価の Puが生成される場合、Pu/Am分離に悪影響を与える可
能性がある。例えば、3 価のアクチノイドよりも 4 価のアクチノイドに対して強く結合する
TEVA レジンを用いて Pu と Am 分離する場合、Pu が 3 価に還元されると Am と同様に非吸
着性を示すため分離が難しくなる[12]。しかし、前述の通り加熱によって Puは 4価に再酸化さ
れるため、その影響は最小限に留められる。一方で、過剰な過酸化水素の添加により緑色を呈

する過酸化プルトニウム沈殿の生成が報告されており、添加量には注意が必要である[10]。 
 
5.3 RUN1と RUN2の比較 

Table4及び Table5に Puと Amの 1日あたりの濃度変化を示す。RUN2の場合、PuO₂濃度
の変化量は RUN1に比べて 3倍程度大きく、作業時間の大幅な短縮に寄与する。試験に用いた
PuO₂粉末には Pu-241由来の Am-241が約 2wt%含有されており、溶解操作に伴う γ線被ばく
が懸念されたが、作業時間の短縮により被ばく量低減を達成した。さらに、溶解過程で過酸化

水素は分解するため、溶液中に Pu 及び Am 以外の金属イオンや塩類を混入させることなく、
液性を純粋な硝酸溶液として維持できる。このため、溶解後に実施される Pu/Am 分離試験へ

の影響を最小限に抑えられる。こうした点が、過酸化水素を酸化剤として適用した RUN2の特
長である。 

 

6. まとめ 

 

 硝酸及び過酸化水素の混合溶液の適用により、特別な試験装置を使用することなく硝酸単独

での溶解と比較して半分以下の時間で PuO₂粉末を溶解した。この手法により、Pu/Am分離試
験への影響を及ぼしにくい液性の溶解液の調製が可能である。さらに、作業時間の短縮化によ

り Am-241由来の γ線による外部被ばく量の低減も達成した。本技術を用いて、計 6回の PuO₂
粉末溶解試験を実施し、得られた Pu溶解液を Pu/Am分離試験の試験液として供給した[2]。 
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Table 1 PuO2粉末試料の Pu同位体組成 
Pu同位体 組成(wt%) 

238 0.043 
239 85.54 
240 13.76 
241 0.369 
242 0.291 

※2005年測定結果 

Table 2 Pu溶解液中の Pu及び Am濃度(RUN1) 
 RUN1 

Pu 4.84 g/L 
Am 0.027 g/L 
液量 264 ml 
酸濃度 3.2 M 

Table 3 Pu溶解液中の Pu及び Am濃度(RUN2) 
 RUN2 

Pu 13.28 g/L 
Am 0.22 g/L 
液量 405 ml 
酸濃度 5.1 M 

Table 4 1日あたりの Pu及び Amの濃度変化(RUN1) 
RUN1 濃度変化(g/L/d) 

Pu 0.968 
Am 5.4 × 10-3 

※試験期間 5日間で算出 

Table 5 1日あたりの Pu及び Amの濃度変化(RUN2) 
RUN2 濃度変化(g/L/d) 

Pu 3.32 
Am 0.055 

※試験期間 4日間で算出 
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Fig.1 Pu溶解液が青色呈色時の吸光スペクトル(RUN2) 

 
Fig.2 Pu溶解液が茶褐色呈色時の吸光スペクトル(RUN2) 
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Photo 1 グローブボックス内に設置した溶解試験装置の外観 
 

 
Photo 2 グローブボックス内に設置した溶解試験装置の外観 

(セパラブルフラスコ取り付け時) 

ホットスターラー 

冷却管 

電気冷却式チラー 
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エアーポンプ 

ホットスターラー
制御用熱電対 
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セパラブル
フラスコ 
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Photo 4 溶液温度が約 70℃に達したときの Pu溶解液の外観(青色に呈色) 

 

 

Photo 3 過酸化水素水添加直後の Pu溶解液の外観(赤褐色に呈色) 
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Photo 6 セパラブルフラスコから分取した上澄み液(茶褐色に呈色) 

 

 

 
Photo 5 加熱進行後の Pu溶解液(未溶解 PuO2粉末により緑色に呈色) 
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