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京都大学複合原子力科学研究所
「福島原発事故で放出された放射性物質の多面的分析」専門研究会

プログラム

日時：2018年12月21日(金) 9:30 - 17:00 
場所：京都大学複合原子力科学研究所事務棟大会議室

9:30-9:40 開会挨拶（複合研・大槻勤）

・セッション１ 「放出された放射性物質の多面的分析」
9:40-10:00 「粒子インベントリー導出のためのIP測定の結果」 張子見 (阪大理)
10:00-10:20 「福島第一原子力発電所事故後の動物生息地の土壌中90Sr、137Csの状態」 小荒井一真 (東北大院理)
10:20-10:40 「粒子中のSr分析の結果」五十嵐淳哉（阪大理）
10:50-11:10 「事故後５年後のコア試料分析」二宮和彦（阪大理）
11:10-11:35 「競争吸着理論に基づく土壌混合廃棄物からのCs溶出特性」米田稔 (京大工)
11:35-11:55 「核分裂生成物を用いたエアロゾル模擬実験」高宮幸一 (京大複合研)
11:55-12:20 “Catchment scale distribution of Air Dose and radiocesium in Ogi Dam area, Kawauchi Village, Fukushima” Triyono Basuki （広大院理）

・セッション２ 「放射性微粒子研究の動向」
13:30-14:00 「CLADS補助金国際協力型研究（日英）について」五十嵐康人（筑波大）
14:00-14:20 「2種類のケイ酸化合物からなるTypeB粒子に対する組成分析」松尾一樹 (筑波大数理）
14:20-14:40 「放射性粒子に対するICP-MS/MSによる定量分析」長谷川涼（筑波大数理）

・セッション３ 「敷地内外の知見の融合」
15:00-15:30 招待講演「不溶性セシウム粒子タイプAの生成メカニズムに関する現象論的考察」溝上伸也 (東京電力HD)
15:30-15:45 「SPring-8 JAEA専用ビームラインの実燃料デブリ対応化計画」佐藤志彦（JAEA）
15:45-16:15 招待講演「燃料デブリの状態評価と素材プロセッシング」佐藤修彰（東北大学）

・総合討論 1
16:15-17:30 「これまでの実績等」
・総合討論 2
17:30- 「国際協力型研究（日英）の計画等」

※一部の講演については講演資料を掲載しておりません。



粒子インベントリー導出のための
IP測定の結果

大阪大学大学院 理学研究科
張 子見

セッション 1
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セット１ Cs-134 Bq error Cs-137 Bq error2 Cs-134/Cs-137 error3
OH3-01 1.67 0.06 1.89 0.02 0.9 0.03
OH6-02 4.18 0.04 4.64 0.01 0.9 0.03
KR-02 12.2 0.1 12.3 0.1 0.99 0.01
KR-03 22.4 0.1 24.7 0.1 0.99 0.01

セット３ Cs-134 Bq error Cs-137 Bq error2 Cs-134/Cs-137 error3
OH6-05 2.1 0.1 2.19 0.04 0.95 0.05
OH6-06 2.9 0.01 3.08 0.04 0.95 0.04
OH6-11 18 0.6 18.1 0.2 1 0.03
OH6-04 28.6 0.9 27.4 0.2 1.03 0.03
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福島第一原子力発電所事故後の
動物生息地の土壌中90Sr、137Csの状態

東北大学大学院 理学研究科
小荒井 一真

セッション 1
「放出された放射性物質の多面的分析」

京都大学複合原子力科学研究所「福島原発事故で放出された放射性物質の多面的分析」専門研究会
2018/12/21
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[1] T. Fukuda et al., Plos One, 8, e54312 (2013).
[2] H. Yamashiro et al., Sci. Rep., 3, 2850 (2013). [3] Y. Urushihara et al., PLoS ONE, 11 e0155069 (2016).
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[5] S. V. Krouglov et al., J. Environ. Radioact. 38, 59–76 (1998).
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[6] IAEA, TRS-472. [7] N. K. Ishikawa et al., J. Radioanal. Nucl. Chem., 277, 433-439 (2008). 
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+@�)<���Sr����2[12, 13]

+3 mg Sr*�
+20 mL conc. HNO3

+3 mL sat. (NH3)2CO3

�?�

β,7�'% (SrCO3:5 mg0�)

34 ;:

;:


&

>��450℃, 24 h�+@ 5 g

�?�
���	�

S
r

resin
A2 mL 18 
B1 mL 8M HCl
C5 mL 8M HNO3

D15 mL ���	�
E5 mL 8M HNO3
F5 mL 3M HNO3

- 0.05M (COOH)2
G5 mL 8M HNO3

H15 mL 0.05 M HNO3

24 h!6
34

[12] Eichrom Technologies, 2014. Strontium-89 / 90 in Water.
[13] S. L. Maxwell et al., J. Radioanal. Nucl. Chem., 295, 965-971 (2013).
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+1 mL conc. NH3
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C Sr-90
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C [4] → -
2 4

C1 1 Sr-90
Sr-90 [2]

C Sr-90 Cs-137 C
+ 

C Sr-90 Cs-137

[2] K. Koarai et al., Sci. Rep., 6, 24077 (2016).
[3] P. Froidevaux et al., Sci. Tot. Environ., 367, 596–605 (2006). [4] B.BROWN et al., Am. J. Vet. Res., 21, 7-34 (1960).
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[6] B.BROWN et al., Am. J. Vet. Res., 21 (1960), 7-34.
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粒子中のSr分析の結果

大阪大学大学院 理学研究科
五十嵐 淳哉

セッション 1
「放出された放射性物質の多面的分析」

京都大学複合原子力科学研究所「福島原発事故で放出された放射性物質の多面的分析」専門研究会
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   A large amount of radioactive 
aerosol has been released from 
Fukushima Daiichi Nuclear Power plant 
to the environment in 2011. 
  Various types of radioactive aerosol 
might be produced in the reactor 
building.



Our goal
  In the present work, chemical effect in the production 

mechanism of fission product (F.P.) solution aerosol is focused.

FP

F.P. solution aerosol

selectivity ?

Solution aerosol

FP

Fission product

Our goal

Investigating the existence of the chemical effect in the 
production process of F.P. solution aerosols experimentally.  
(If there is the chemical effect in the production process) 

Elucidate a mechanism of the chemical effect.

chemical effect ?



Concept of experiments
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Overview of experiments
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Attachment ratio
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Attachment ratio vs.  
Surface area of aerosol particles
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Dependence on solutes
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Variation was found in Kd values.



同属元素で原子番号の大きいハロゲン化物イオンほど、
液滴粒子の界面近傍に より多く存在(分布)する 

                                   静電的相互作用 

陽イオンとして存在するFPを取り込みやすくなる

Mechanism of Kd-variation
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Ion distribution and polarizability
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Kd values and Polarizability

溶質の分極率に対する付着平衡定数の相関

分極率を指標とすることで放射性エアロゾルの生成率の予測につながる

Solute Polarizability (Å3)
NaCl 3.532
KCl 4.126
RbCl 4.824
NaBr 4.935
KBr 5.621
RbBr 6.319
NaI 7.447
KI 8.07
RbI 8.768

各溶質の水溶液での分極率



Solution aerosol experiments 
using  

Neutron Irradiated Uranium



Overview of experiments
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Source of FP
natUO2
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Difference of attachment behavior of FP
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Overview of experiments
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Y-91 58.51 d 1522 3340
Y-93 10.18 h 1522 3340
Zr-95 64.032 d 1852 4380
Nb-95 34.991 d 2468 4930
Mo-99 65.976 h 2620 4610
Ru-103 39.210 d 2310 3900
Rh-105 35.357 d 1963 3700
Te-132 76.3 h 449.5 989.8
I-131 8.0252 d 113.6 184.4
I-132 2.295 h 113.6 184.4

Xe-133 5.2475 d -111.9 -108.1
Cs-137 30.08 y 28.5 668.4
Ba-140 12.75 d 725 1640
La-140 40.272 h 921 3460
Ce-141 32.511 d 799 3430
Ce-143 33.039 h 799 3430
Ce-144 284.8 d 799 3430
Nd-147 10.98 d 1021 3070
Np-239 2.356 d 639 3900
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溶液エアロゾルとして捕集されたFP

観測されたFPの半減期、融点、沸点



Attachment ratio of FP’s
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1時間のFP付着実験における核種ごとの付着率

付着率 :	加熱により照射済みnatUO2から放出されたFPの
うち溶液エアロゾルに付着した割合

核種 半減期 融点 (℃) 沸点 (℃)
Mo-99 65.976 h 2620 4610
Ru-103 39.210 d 2310 3900
I-131 8.0252 d 113.6 184.4
Te-132 76.3 h 449.5 989.8
Cs-137 30.08 y 28.5 668.4

核種による付着率の違いを確認

→ �� or �����

→ � "&���
�
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132Te*, 137Cs*
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まとめ
・核分裂生成物(FP)を含んだ放射性溶液エアロゾルを生成させ、その生成機構の解明
を試みた。 
・溶液エアロゾル粒子にFPが付着して放射性エアロゾルが生成する過程において、化
学的な効果が存在することを明確にした。 
・溶液エアロゾル粒子とFPとの間に吸着平衡が成立すると考えると、その吸着平衡定
数が溶液エアロゾルの溶質の分極率と強い相関を持つことがわかった。 

・KURで照射したウランを用いて放射性溶液エアロゾルを生成する実験を行なった。 
・FPの種類によって、放射性エアロゾルの生成率が異なることがわかった。 

今後の展開 

・照射ウランを用いた実験で、エアロゾル粒子の表面積との相関を得る。 
・FPとエアロゾルとの混合時間を変化させて、反応機構について考察を深める。 

・照射ウランを用いて不溶性放射性微粒子を模擬生成し、生成機構の解明を試みる。
本研究はJSPS科研費 241110005および 26286076 の助成を受けたものです。
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Catchment	scale	distribution	of	137Cs	and	Air	dose	in	Ogi	Dam	area,	Kawauchi	

Village,	Fukushima	

Triyono	Basuki1,2)，Wiseman	Bekelesi1,2)，Masaya	Tsujimoto1,2),	Satoru	Nakashima1,2,3)	
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University,	1-1-1	Kagamiyama,	Higashi-Hiroshima	739-8524,	Japan	

2	Department	of	Chemistry,	Graduate	School	of	Science,	Hiroshima	University,	1-3-1	Kagamiyama,	

Higashi-Hiroshima	739-8526,	Japan	

3	Natural	Science	Center	for	Basic	Research	and	Development,	Hiroshima	University,	1-4-2	Kagamiyama,	
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Introduction	

Long-term	presence	and	movement	of	radiocesium	as	major	released	radionuclide	has	been	widely	

investigated.	 So	 far,	 the	 available	 data	 of	 air	 dose	 and	 radionuclide	 concentration	 in	

environmental	media	especially	soil	and	sediment	have	revealed	that	the	radiocesium	is	less	

migrated.	 Un-disturbed	 zone	 such	 as	 forest	 remains	 highly	 contaminated	 and	 the	 level	 of	

contamination	 is	 relatively	 dependent	 on	 different	 factors	 such	 as	 physical	 and	 chemical	

condition	of	the	soil,	land-use	type,	elevation	etc.	(Atarashi-Andoh,	et.	al.,	2015).	Our	previous	

study	also	showed	the	importance	of	slope	in	radiocesium	horizontal	migration	from	catchment	

to	lake	(Basuki,	et.	al.,	2018).	However,	stronger	evidence	is	still	needed	to	deeply	understand	

the	radiocesium	migration	behavior	in	the	environment	by	conducting	continuous	environmental	

monitoring	and	considering	more	detail	important	factors	in	radiocesium	migration.		

This	work	is	devoted	to	providing	data	of	horizontal	distribution	of	air	dose	rate	and	137Cs	

inventory	and	vertical	distribution	of	137Cs	in	soil	7	years	after	the	accident.	In	this	research,	

the	status	of	137Cs	contamination	under	different	elevation	and	land-use	type	was	evaluated	and	

used	to	re-explain	to	what	extent	the	migration	behavior	of	radiocesium	may	be	influenced	by	

factors	such	as	land-use	type	and	elevation.									

	

Methodology	

The	study	area	was	in	Ogi	Dam	area,	Kawauchi	village	that	is	an	area	within	20	km	zone	from	Fukushima	

Daiichi	Nuclear	Power	Plant.	It	was	one	of	the	areas	that	passed	by	the	radioactive	plum,	thus	

it	received	a	significant	amount	of	radioactive	material.	In	detail,	study	areas	included	(1)	

catchment	A	that	is	just	adjacent	to	the	Ogi	Dam,	and	(2)	catchment	B	that	is	adjacent	to	the	

river	that	connected	to	the	Dam,	see	Fig	1.		
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Fig	1.	Details	of	the	study	area,	Kawauchi	Village,	Fukushima.	

	

Results	and	Discussion	

The	data	of	air	dose	rate	of	two	sampling	areas	show	that	it	is	still	some	folds	magnitude	higher	

than	the	reference	dose.	The	air	dose	rate	was	mainly	contributed	by	gamma	energy	of	137Cs.	The	

mean	value	of	air	dose	and	137Cs	inventory	of	catchment	area	A	are	1.27	±	0.51	µSv/h	(n:	22)	

and	530	±	250	KBq/m2	(n:	10);	and	catchment	B	are	0.82	±	0.2	µSv/h	(n:	8)	and	280	±	180	KBq/m2	

(n:	6).	

The	large	variation	of	air	dose	rate	and	surface	activity	is	found	in	the	sampling	area	

that	is	different	from	previous	research	that	reported	a	strong	elevation	area	dependence	of	

radiocesium	horizontal	distribution	(Atarashi-Andoh,	et.	al.,	2015).	It	probably	shows	the	

evidence	of	horizontal	movement	of	radiocesium	in	the	catchment.	Moreover,	it	was	revealed	that	

land	used	type	was	a	stronger	factor	than	the	area	elevation	in	radiocesium	retention	in	the	

catchment.	Forest	area	showed	a	higher	radiocesium	retention	than	more	open	area.	

In	general,	the	vertical	migration	was	slow	in	all	samples.	However,	the	radiocesium	in	

forest	floor	migrated	downward	faster	and	deeper,	which	probably	provided	a	protection	for	

radiocesium	from	horizontal	movement.	We	revealed	the	contribution	of	the	radiocesium	vertical	

migration	to	the	radiocesium	retention	in	forest	type	catchment.		
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「CLADS 補助金国際協力型研究（日英）について」

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, 北和之,  奥田知明, 阿部善也, 篠原厚, 
末木啓介, 大槻勤,佐藤志彦

2018京大複合研専門研究会

英知を結集した原子力科学技術・人材育成推進事業（国際協
力型廃炉研究プログラム（日英原子力共同研究）） 応募課題



プレゼン概要
•提案の背景、これまでの知見

•提案の目的、「廃炉」への貢献

•研究体制・連携

•個別分担内容の紹介

•予備的な結果の一部紹介

•英国側パートナーの紹介



April 28 - May12, 2011

Kaneyasu et al., 2012

一次放出粒子の物理・化学性状
セシウム

•サルフェート

✓サブミクロン

✓水溶性

✓比放射能数十Bq/数μg

≃107Bq/g

 不溶性固体微粒子

✓ スーパーミクロン
～PM2.5

✓ 比放射能～1011Bq/g

✓ 不溶性 Fe,Zn,Cs,O,Si

✓ 非結晶→ガラス状

2.6 µm

Adachi et al., 2013; Abe et al., 2014 ほか

放出はこちらが
たぶん8割以上

福島第一原発事故



不溶性Cs微粒子に関する従来知見

Satou et al. 2018 を一部改編

Type A

体積-放射能

同位体-放射能

粒子タイプ Type A Type B

粒径範囲 1-10 μm 70-400 μm

134/137 Cs同位体比 1.04 0.93

地域分布 広範囲 限定的（北西）

放出日 3月15日 3月12日

発生源 2号炉または3号炉 1号炉

比放射能 高い 10^11 Bq/g 低い 10^8 Bq/g

特徴的含有元素 Fe, Sn, Cl, Cs Na, Mg, Ca, Ba

共通する元素 Si, O, Zn Si, O, Zn

放射性微粒子
Type B



放射性微粒子生成プロセスー仮説
〇溶融コア・コンクリート反応

（MCCI）

宇都宮，JpGUニュースレター，2017

• 非水溶性のCs-Si-O化合物形成―CsFeSiO4

• 比較的高温(～1000K)で生じる

ステンレス鋼母相ステンレス鋼母相

Cs付着層 Cs付着層

〇鋼材不純物-Siとの反応

https://rdreview.jaea.go.jp/fukyu/review_jp/2016/

pdf_high/1-5.pdf

Martin et al., 2017

〇断熱材-Siとの反応

Type A

Type BSi

Zn

繊維状部分



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

• 放射性微粒子の性状
把握

• 効果的な放射性微粒
子の分離方法の検討

• 効果的な放射性微粒子
検出・回収、飛散・付
着防止

• 廃棄物の圧縮減容

貢献

廃炉のための技術戦略プラン2016－デブリ取出

αダスト
等放射性
微粒子

ベストだが
… 困難

冠水・上アクセス 気中・上アクセス 気中・横アクセス 寄与

理学的アプローチ
→現場(工学)へフィードバック



リスク低減－環境汚染防止

2013年8月の 南相馬市における稲穂
のセシウムによる汚染（朝日新聞記事）

環境放出があれば、
廃炉作業進捗への影響は甚大

寄
与

効果的な飛散防止法



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

• 放射性微粒子の性状把握

• 効果的な放射性微粒子の分離方法の検討

「事故進展の解明」

• 日本学術会議総合工学委員会原子力事故対応分科会
原発事故による環境汚染調査に関する検討小委員会事故
と環境情報の交流ワーキンググループ（ＷＧ）にて情報
交換と議論

• エネルギー総合工学研究所 SAMPSON計算コード
• JAEA/CLADSメンバー Cs化学チーム 等

寄与

従来、

議論をさらに深め廃炉
作業に活かす

どの領域でいつ生成?

号炉による違い?



・放射光による化学・物理性状分析： 東理大

研究体制ー連携と分担
• 放射性微粒子の性状把握

• 効果的な放射性微粒子の分離方法の検討

2016年夏季に実施した日本放射化学会-
日本地球惑星科学連合有志による調査地点

表土試料

大気試料

・放射性微粒子の再現実験：京大

・放射性微粒子の単離・分析： 茨大、阪大、
筑波大、京大

・高機能SEMによる分析、高精度同位体分析
→ 系統的分類： JAEA/CLADS

・難分析核種（α核種
含む）分析： 阪大

・微量元素分析： 筑波大

・静電特性分析： 慶応大、茨大 ・蛍光特性分析： 東京理科大、茨大

・大気試料からの効率的な分離法検討： 茨城大学、理科大
・ガンマカウンタの適用： 筑波大学 ・迅速粒子探索法の開発： 阪大

微粒子アーカイブ



IPイメージ

理工学研究科量子線科学専攻・環境放射能科学コース

理工学研究科理学専攻・地球環境科学コース

TEPCO福島第一原発事故により環境中に放出さ
れた放射性核種の環境動態に関する研究

日本放射化学会ー日本地球惑星科学連合連携
チームによる大気・土壌サンプリングを主導

⚫全体の取り纏め
⚫ 放射性微粒子の分離作

業
⇒ 当面、従来法での粒子分
離手法を用いて、多数の粒
子を分離し分析に供する。

⚫ 現在もしばしば大気中に浮
遊する高比放射能粒子の物
性等の理解

⇒ 空気中に浮遊し易い粒子
を特定、そのリスク軽減法
の開発に寄与。

⚫ 飛散した放射性粒子の準リ
アルタイム検出法の検討

⇒ 廃炉作業等で、万一高
放射能粒子が飛散したとき
に迅速に検出することで、
リスクを軽減。

本事業での研究・寄与

放射性微粒子の基礎物性解明による廃炉リスク低減への貢献

大気粒子採取フィルタ

しばしば比放射能の
高い粒子が浮遊

IPイメージ

微粒子を含む表土試料

高精度分析

PD雇用⇒人材育成



放射性粒子のキャラクタリゼーション・分類

何号機の何時のイベント由来か明確にし課題解決に貢献

粒子の迅速検出・同位体比測定FE-SEMによる像

走査型電子顕微鏡(SEM)

【JAEA】 佐藤

二次イオン質量分析装置(SIMS)

放射性微粒子をCLADS国際共同研究棟(富岡)に設置されている装
置を使用し、各機関が実験に利用する前後でキャラクタリゼーションを
行い、何号機から何時のイベントで放出したか、系統的に分類する。

Type A



放射性粒子の帯電および表面状態の分析

電位像

放射性粒子は他の大気粒子と帯電状態が異なる可能性

高さ像FE-SEM

による像

～

VDC
Single Aerosol
Particle
on a Filter

Probe

VAC

5. Kelvin Probe Force MicroscopyKelvin Probe Force Microscopy

（KPFM）法により探針と粒子間の
静電気力を検出
→ 静電気による放射性粒子の作

業着等への付着リスク解明

【慶應大】 奥田

【予備実験結果】 奥田・阿部・五十嵐（未公表）

Type A

帯電を利用した除染等への活用



50 µm

放射性粒子の化学・物理性状の解明
【東理大】 阿部

放射性粒子

元素組成・分布

蛍光X線分析 (XRF)

マイクロビームX線

金属元素の化学状態

X線吸収端近傍構造
分析 (XANES)

結晶構造

X線回折分析 (XRD)

放射光マイクロビームX線複合分析
大型放射光施設SPring-8において1粒子レベルでの化学組成・状態を非破壊で解明

効率的なバルク分離を目指した物性評価
粒子の持つ放射能や蛍光物性を利用し，フローサイトメトリーなどの効率的な粒子分離法を開発

SEMによる観察放射光XRFイメージングによる元素分布

UCsZn 白色光 紫外光 光なし

光学顕微鏡による蛍光物性の評価

試験的な測定結果
・ 紫外光（360±40 nm）励起で緑色の蛍光を示す ⇒ 粒子に含まれる金属元素に由来 （UやMnなど）

・ 放射能に伴う「自家蛍光」は観測されず ⇒ 減圧・低温などの条件下で観測を目指す

Type B



放射性粒子の探索・微量元素分析

放射性粒子中の微量核種（α核種を含む）は放出源の
特定、生成過程の解明に重要

放射性粒子ごとに
微量放射性核種を
分析、分布を評価

研究のアウトプット

放射性粒子のインベントリー
生成過程の解明
分布解明によるプルーム解析
α核種による人体影響

Pu, Sr分析
放射化学的
手法を駆使

（妨害元素を除去）

不溶性粒子の
取り出し

（Sr分析）
超低バックグラ
ウンドLSCSr迅速

分離法
（Pu分析）
ICP-質量分析器
α線測定

土壌試料採取

IP像の取得

迅速粒子探
査法の開発

人材育成



放射性粒子のPIXE分析

Type Bの生成過程にかかわる元素組成の情報を得る

Particle Induced X-ray 

Emission（PIXE）法により表面
周辺の元素分析を行う

→ 原子番号の大きな元素につ
いても高感度で定量分析

【筑波大】 末木

１MV tandetron accelerator

試料は剥片として、粒子の内部方
向にも情報を得る。



放射性エアロゾル生成の模擬試験

核分裂生成物
チェンバーN2

248Cm or 252Cf

電気炉
フィルター

SMPS

IP,
Ge検出器

一次粒子の材料

080

電気炉

拡散乾燥器

アトマイザー

電荷中和器

N2
(1-1)溶液・粒径分布

(1-2)溶液・付着率

(2-1)固体・粒径分布

(2-2)固体・付着率

固体エアロゾル発生

溶液エアロゾル発生

粒径分布測定

放射性エアロゾルの
生成・捕集・測定

1,600 FP/s → 15,000 FP/s

セシウムエアロゾルの生成メカニズム

FPs



X-ray Tomography of large ejecta

Feasibility measurements of larger ejecta particles (from close to FDNPP 

collected by JAEA) contain a low-density, highly-porous matrix with complex 

surface texture. There are also smaller balls of volatised Cs and UO.

Within the large ejecta you can see fragments of heavier material – steel, 

concrete, fuel.



X-ray Tomography of large ejecta
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[1] K. Adachi, et al. Sci. Rep. 2013, 3, 2554. [2] Y. Abe, et al. Anal. Chem. 2014, 86, 8521-8525.
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福島第一原子力発電所事故によって環境に放出された不溶
性セシウム粒子（タイプA：球状のミクロン粒子）はAdachi らに
よって発見され、その後、環境化学分野の研究者によって詳
細な分析結果が報告されている。

詳細分析結果の報告例：

1. Y. Abe et al., Anal. Chem. 86, 8521, 2014
2. N. Yamaguchi et al., Sci. Rep. DOI: 10.1038/srep20548, 

2016
3. T. Kogure et al., Microscopy, doi: 10.1093/jmicro/dfw030, 

2016
4. G. Furuki et al., Sci. Rep. DOI: 10.1038/srep42731, 2017

不溶性セシウム粒子（Type A）
discovered by Adachi el al., 
2013

不溶性セシウム粒子の生成メカニズムに関し、以下が論じられている。

• 原子炉圧力容器内で生成： シリカ起源は炉心部の鋼材(Ogawa et al., ACS meeting, 2015,  Oral)
• MCCIによって生成： シリカ起源はペデスタルコンクリート(Furuki et al., Scientific Reports, 2017)
• MCCI起源ならAl廃除の理由が不可解との指摘（Kogure et al., Microscopy, 2016）
• 同位体分析から、タイプＡ粒子は2号機もしくは3号機由来である（Satou et al., Geochemical 

journal , 2018）

1. 研究の背景
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2. 想定メカニズムと組成・組織に関する不可解

環境研究で得られた
主要な知見

想定メカニズム（材料化学に関する不可解）

高温気相反応（２号機RPV) 溶融燃料－コンクリート反応（3号機MCCI)

粒子の観測状況 首都圏での捕獲時刻（3/15, 7:00-16:00）
は２号機3/14夜の放出事象と対応

「３号機オペフロダストフィルター調査でCs含
有粒子を確認（不溶性Cs粒子かどうかは未
確認）(プレス2015/5/12)」

組
成
お
よ
び
組
織
の
特
徴

主成分はシリカ
（SiO2~70wt%)

• シリカの起源は鋼材添加元素？
• 鋼材融点での蒸気圧は低い

• シリカの起源はコンクリート？
• Al, Ca排除の説明性

高濃度Zn含有
（ZnO~10wt%)

• 冷却水への亜鉛注入は不実施
• 亜鉛塗料の可能性

• グレーチング溶融亜鉛メッキの可能性

Fe含有、Cr不在
(Fe2O3~10wt%)

• 腐食生成物（クラッド）の可能性 • グレーチング母材（炭素鋼）の可能性

ＦＰ構成
（Cs/Rb>>Ba/Mo）

• FP構成の説明性 • 同左

特異成分含有
（K, Cl）

• 海水成分由来ならNaは？ • 同左

ボロンの不在？ • B4C制御材挙動の説明性 • 同左

多成分球形ガラス • RPV高温下での蒸発凝固 • MCCIによる高温下での蒸発凝固

ZnFe2O4相分離
• 相分離抑制に急冷却が必要？
• 急冷却のタイミングはS/C移行時

• ZnFe2O4ナノ結晶の成因は？
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4. 格納容器内の線量率の変化
D/W CAMS

S/C CAMS

検出器

ペネトレーション

検出器

最大値を取った後は、大きな状況変化はないと考えられる
ー＞3号機は3/14 4:10の時点で燃料は格納容器に落下か？

原子炉圧力容器
（RPV)

D/W

S/C
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3. 燃料溶融と中性子検出のタイミングについて
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燃料溶融の進展

水位低下

３月１３日午前の
中性子検出のタイミングは

３号機の炉心部高温化のタイミングと一致

３月１４日深夜の
中性子検出のタイミングは

２号機の炉心部高温化のタイミングと一致

RCIC
注水停止 燃料溶融の進展

水位低下

減圧操作

消防車注水

減圧操作

中性子
検出

中性子
検出3/13 

5:30
3/14 
21:00

不溶性
セシウム
粒子放出
開始時間

３月１４日深夜の
２号機の炉心部高温化のタイミングは

不溶性セシウム粒子放出のタイミングと一致
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5. 近年の現象理解の進展

 フランクリナイト（ZnFe2O4スピネル）の析出挙動

タイプA粒子の微細組織を模擬するには高温からの急冷が必要

→原子炉圧力容器（RPV)で生成し、圧力抑制プール（S/C)で冷却

 塗膜成分の関与

S/C内面の無機亜鉛塗膜が塗膜成分が関与する可能性

→RCIC運転時に水源がCSTからS/Cに切り替わったのは２号機のみ

 気相中反応凝固試験

ケイ酸カルシウムを蒸発させてCaフリーの粒子を模擬するのは困難

→コンクリートや断熱材はタイプA粒子のシリカ源ではない

ケイ素があっても、Moの存在下ではケイ素はCsと共存しない
→ケイ素があるがMoが存在しない状況でのみタイプA粒子が生成する
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7. フランクリナイト（ZnFe2O4スピネル）の析出挙動確認試験

• 不溶性Cs粒子材料を模擬した試料を溶融させ、
Ptるつぼごと水冷し全体を粉体化

→ 採取した粉末をTEM観察

①Piece A および Bからナノサイズの粒子が観察された
②ナノサイズの粒子の粒径 Piece A：10-50 nm Piece B： 1-10 nm
③Piece Cでは粒子は観察されず

冷却速度は、Piece A < Piece B < Piece C（ 500K/s程度かそれ以上と推定）の順番

粉体化
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8. 近年の現象理解の進展
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9. タービン駆動注水ポンプ運転時の水源について

原子炉
MO

主蒸気管

テストバイ
パス弁

タービン

テ
ス
ト
ラ
イ
ン

水源切替ライン

運
転
ラ
イ
ン

S/C

給
水

系

格納容器

原
子

炉
給

水
系

ラ
イ

ン

最小流量
バイパス弁

MO

MO

MO
MO

MO

MO

MOAO

MO

MO

MO

HO FIC

FT

ポンプ

復水貯蔵タンク

タービン入口弁

タービン蒸気止め弁

加減弁

流量制御

MO

隔離弁

流量計

PＴ

吸込圧計

PＴ吐出圧計
PT

PＴ 入口蒸気圧計

排気圧計

蒸気止め弁は異常時に
緊急停止するためのト
リップ機構を有する

3/12 4:20~5:00
2号機の水源を
S/Cに切り替え
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無機Zn系塗料の分析

① SEM-EDSにより塗料を定性分析

② 化学分析（ICPおよびIC）により比較的スペクトルの高い元素を定量分析

⇨ 無機Zn系塗料は、主に下表に示す割合の元素から構成されている

10. S/C内壁に用いられている無機Zn系塗料の分析

10

50 μm

定性分析結果

O Mg Al Si Cl K Ca Ti Zn

No. Zn Si K Mg Ti Al Cl Balance

mass%

① Before 79 4.3 0.13 0.03 0.06 1.4 0.17 14.91

② Before 78 4.0 0.16 0.03 0.07 1.6 0.13 16.01
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11．無機Zn系塗料の高温水中の溶出挙動の評価

実験方法
1. 封じ切り圧力容器(SUS316, Swagelok)内に試料を挿入

・ 試料は炭素鋼に無機Zn系塗料を実際の厚さで塗装したものを用意

2. 実験条件
・ 精製水(28 ml)
・ 140 ℃, 30時間(事故解析結果より)

3. 分析方法
・ ICP、 Ion chromatography

圧力容器（SUS316, <20 MPa）
・水蒸気圧 0.36 MPa@140℃

容器中の試料
オイルバス

・圧力容器を加熱
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12. 溶出試験による塗膜からの元素溶出評価

・Zn源は塗膜からの溶出であり、塗膜構成元素がタイプA粒子の不純物元素
となっている。 → Zn： 5-6%、Si： 8-12%、K： 15-25%減少

○溶出試験前後の塗料の化学分析結果
・ 試験後の塗料を削り取って分析 → 不溶性Cs粒子構成元素に着目
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13. 近年の現象理解の進展

 フランクリナイト（ZnFe2O4スピネル）の析出挙動

タイプA粒子の微細組織を模擬するには高温からの急冷が必要
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→コンクリートや断熱材はタイプA粒子のシリカ源ではない

ケイ素があっても、Moの存在下ではケイ素はCsと共存しない
→ケイ素があるがMoが存在しない状況でのみタイプA粒子が生成する
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14. 不純物によるSi-Cs-O粒子の変化

Moがあると、Mo粒子となり、Si-Cs-O粒子は生成しない。
Zn塗膜があるとZnを含む。Ca含有ガラスがあるとCaを含む。

基準条件にMo金属粉末
を加えた場合
（装荷原子数Mo/Cs=2.0、1350℃）

基準条件にZn含有塗膜片
を加えた場合
（装荷原子数Zn/Cs=1/3、1400℃）

基準条件にCa含有ガラスを
加えた場合

粒子A(3.3μm)

粒子D(1.4μm)

粒子A(2.9μm)

粒子C(1.4μm)

Mo-Cs-O球形粒子が生成
（観察した12個中12個）

Si-Zn-Cs-O球形粒子が生成
（観察した12個中5個）

at%
Si Cs Na Al Ca

粒子A 45.4 42.8 3.5 3.3 5.1
粒子B 39.7 42.9 10.1 4.6 2.7
粒子C 50.7 37.9 5.2 3.0 3.1
粒子D 47.3 44.4 3.8 1.8 2.7

at%
Si Cs Ca

粒子A 73.7 26.3 0.0
粒子B 53.7 45.9 0.4
粒子C 72.9 26.3 0.8
粒子D 64.2 35.2 0.4

(Ca含有ソーダガラス0.6g, 1400℃)

(CaCO3装荷量Ca/Cs=1/2, 1350℃)

高融点CaOがガラス質に取り

込まれた状態から蒸発する
と、Caを含有する。

Power the Future
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VERCORSプロジェクトによるFP蒸発特性の４分類
[1]

1. 高揮発性: Xe, Kr, Cs, I, Te, Sb, Ag, Cd, Rb
2. 低揮発性： Ba, Mo, Tc, Rh, Pd
3. 難揮発性: Ru, Ce, Sr, Y, Eu, Nb, La,
4. 不揮発性: Zr, Nd, Pr

 高揮発性FP（Cs等）の放出は約1500oC以上
（右図)

 低揮発性 FP（Ba、Mo等）の放出が顕在化する
のはおよそ2300oC（下図）。

Y.Pontillon et al., Nucl.Eng.Des.240(2010)1853

燃料温度が約1500-2300oCの範囲でCsOH
リッチな環境が過渡的に存在する。モリ
ブデン酸がリッチ環境に移行すると、ケ
イ酸セシウムの生成は抑制されると考え
られる。

K. Une, S. Kashibe, JNST

27(11) 1990, 1002.

15. 核分裂生成物（FP)組成の理解（Cs,Rb>>Ba,Mo）
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16. ２号機圧力測定値（3/14夜）との関係

強制減圧後の炉心加熱から原子炉圧力の最初のピークまでの間（図⑤～⑦）が燃料温度
1500-2300oCの条件（Cs>>MO)を満足する。この期間に不溶性Cs粒子が生成し、直後の逃がし
安全弁開(3/14 21:20頃)によってS/Cプールにガスが放出し、急冷されたと考えられる。

不溶性Cs粒子
の生成時期

急冷の機会

2回目の原子炉圧力ピーク（図⑨⑩）で
は燃料溶融が予測される。主たる化学種
はCsOHからCs2MoO4に変化すると考えられ
る。
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17. 近年の現象理解の進展

 フランクリナイト（ZnFe2O4スピネル）の析出挙動

タイプA粒子の微細組織を模擬するには高温からの急冷が必要

→圧力容器（RPV)で生成し、圧力抑制プール（S/C)で冷却

 塗膜成分の関与

S/C内面の無機亜鉛塗膜が塗膜成分が関与する可能性

→RCIC運転時に水源がCSTからS/Cに切り替わったのは２号機のみ

 気相中反応凝固試験

ケイ酸カルシウムを蒸発させてCaフリーの粒子を模擬するのは困難

→コンクリートや断熱材はタイプA粒子のシリカ源ではない

ケイ素があっても、Moの存在下ではケイ素はCsと共存しない
→ケイ素があるがMoが存在しない状況でのみタイプA粒子が生成する

不溶性Cs粒子タイプAは、高温からの急冷を必要とする組織上の特徴、
および、S/C内面塗膜成分の関与から、特定の時間帯において、
2号機原子炉内で生成し、S/Cプールで急冷されたものと推定した。
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19. 不溶性セシウム粒子生成量の概算

項目 評価値 評価方法

1.亜鉛塗膜重量 2600kg
塗装面積(8566m2)ｘ平滑部割合(0.8)ｘ膜厚

(100μm)ｘ理論塗膜密度(3.8g/cm2）

2. K(K2O)の含有量 3.12kgK(3.76kgK2O) 2600kgｘICP分析(0.12wt%K)/100

3. K2Oの溶解量 0.752kgK2O 3.76kgK2Ox溶解率(0.2)

4. RPV持ち込み量 0.125kgK2O 溶解量ｘ蒸発水量/全水量(500m3/3000m3）

5. Cs粒子生成可能量 12.5kg 0.125kgK2O/0.01

1. ２号機S/C塗装修理工事記録から、無機亜鉛塗膜重量を評価
2. ICP分析結果（塗膜に含まれるK濃度）を用いてのK2Oの全量を推定
3. 高温水（140oC）への溶解率の実験値から、S/Cプール水へのK2O溶解量を推定
4. 蒸発水量割合（500m3/3000m3=1/6)がRPV内で蒸発乾固すると仮定して、持ち込み量を推定
5. PRPV持ち込み量の全てが不溶性Cs粒子の生成に使われたとして、生成可能量を概算

 カリウム供給可能量から不溶性Cs粒子生成量は１０数ｋｇ程度と推定。
ただし、Ｃｓの重量はこのうち１０％程度の１ｋｇオーダー （Ｃｓの炉心内蔵量は約２００ｋｇ）

 このときのシリカ必要量は約８ｋｇ。無機亜鉛塗膜からの供給能力（約２－４ｋｇ)では不足。
 鋼材からのシリカ供給（２－６ｋｇ）が示唆される。
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21. 福島第一原子力発電所2号機のサンプル分析

オペレーティング
フロア

原子炉
ウェル

シールド
プラグ

ガス状FP

粒子状FP

2号機オペレーティングフロア

養生シートサンプル

このような状況であったとすれば、オペレーティングフロア
上に、なんらかの粒子が存在している可能性



22. 2号機オペフロ養生シート分析結果概要

20

全体的な分析

ICP-MSの結果、海水成分（Na、Mg）の他、Fe、Alが多く検出された。

U含有粒子の観察結果

– SEM/EDSで養生シートに埋没したU含有粒子を確認。単離しTEM分析を実施。

– U含有粒子はUリッチな立方晶(U,Zr)O2、立方晶UO2を確認。

TEM分析結果
（Zコントラスト（原子番号コントラスト））

分析・観察方向

SEM分析結果
（点線の断面をTEM分析）

UO2粒子

タング
ステン
保護膜

別の球状粒子？

0.5μm
1μm

無断複製・転載禁止 東京電力ホール
ディングス株式会社
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23. ２号機オペフロ養生シート TEM分析（SiO2主成分粒子）

アモルファス

 U粒子の近傍に、Siのアモルファスが確認された。
 環境で観測される典型的な不溶性Cs粒子に比べると、Cs,Zn,Feが低いものの、

同様のメカニズムで生成したと推定。

Si分布

Cs分布

Zn分布

立方晶-UO2 0.5μm

SE（二次電子像）

O分布

0.5μm
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24. まとめ

 福島第一原子力発電所事故で環境に放出され、福島県や首都圏の広い地域で観測された
不溶性Cs粒子タイプAは、S/C内面塗膜成分の関与および高温からの急冷を必要とする組
織上の特徴から、2号機原子炉内で生成し、S/Cプールで急冷されたものと考えられる。

 FP構成（Cs,Rb>>Ba.Mo)から、不溶性Cs粒子タイプAは、燃料温度が1500-2300
ｏ
Ｃ程度の

期間に生成したと推定される。2号機圧力測定結果と関係づけると、3月14日の21時頃に生
成し、その直後（21:20分頃）の逃がし安全弁開のタイミングでS/Cプールへの移行したと考
えられる。

 塗膜成分からのK2Oの供給可能量から、不溶性Cs粒子タイプA  の生成量は１０kgのオーダ
ーと概算される。

 不溶性Cs粒子タイプA中のＣｓ重量は１０％程度であるから、生成した不溶性Ｃｓ粒子タイプ
Ａ中のＣｓは約１ｋｇのオーダーであると考えられる。これは２号機のＣｓの炉心内蔵量
約２００ｋｇの１％未満であり、不溶性Ｃｓ粒子タイプＡの存在がＣｓ放出全体の挙動に与える
影響は限定的と考えられる。
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20. 不溶性セシウム粒子に係わる材料化学の現象論

Cs化学形態
 Cs２MoO4, CsBO2の生成抑制
 CsOHリッチ環境
 不溶性Cs粒子の発生
 鋼材との反応(Cs2Si4O9等）

CsI

CsOH

Cs2MO4

炉心燃料の発熱
 鉄クラッド の蒸発
 被覆管成分（Sn）の蒸発
 Cs, Ｒｂ，Iの放出＞1500

o
C

 Mo、Ｂａの放出は限定的＜2300oC

Cs

Mo

不溶性Cs粒子
SiO2-Cs2Si4O9

（ZnO-Fe3O4）

上部構造材の水蒸気酸化
 SUS鋼材表面でFe2SiO4形成
 Csと反応、ケイ酸セシウム生成
 高温（>1000oC）ではケイ酸セシウ

ムが再蒸発する可能性

鋼材表面のケイ酸セシウム

Cs2Si4O9, CsFeSiO4

CsS/C塗膜成分関与（２号機）
 RCIC運転中に無機亜鉛塗

膜成分が溶出、RPVに移行
 沸騰表面（燃料）に蒸発乾固
 炉心発熱により蒸発

制御棒（CR)の溶融落下
 Fe-B共晶反応(約1200oC)による

溶融落下、ケイ素の蒸発抑制
 HBO2蒸発（CsBO2生成）の抑制

上部タイプレートの溶融落下
 鋳鋼は約1.5wt%Siを含有
 落下時に燃料で加熱され

Si供給源になった可能性

Si

Si, Zn, 
K, Cl

Fe, Sn

不溶性Cs粒子の相安定性
 不混和二液相と溶解度ギャップ
 ZnFe2O4の核形成-球状析出
 スピノ-ダル分解感受性
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時系列 生成プロセス

通常運転時 • Csの大半はペレットに残留、一部は結晶粒界に析出した状態
• Moは主に結晶粒内に金属間化合物として析出

地震(3/11 14:46), 津波, 交流電源喪失(3/11 15:40-15:41), RCIC水源切り替え(CST→S/C)

RCIC 運転時 • S/C 水温上昇 → 塗膜耐熱温度超過 → 塗膜成分溶出 → RCIC水流による
塗膜成分（Si,Zn,K,Cl)の移行 → RPV内沸騰表面への蒸発乾固

RCIC 停止（3/14 9時頃）, RPV 強制減圧（3/14 18:00), 水位低下, 炉心加熱開始

炉心加熱 • 燃料被覆管の破損
• 燃料被覆管表面に付着したFeクラッド、塗膜成分(Zn, Si, K)の蒸発
• ジルカロイ合金成分(Sn)蒸発
• 制御棒溶融落下（Fe-B共晶を形成して溶融落下、B関与せず）
• 上部タイプレート溶融落下時の燃料による加熱、Siの酸化・蒸発
• ペレット粒界連結に伴うCs放出(＞1500

o
C）

• Cs2SiO4-SiO2系の液相→凝縮相の緻密化、球形化

RPVから放出 • 逃がし安全弁開（3/14 21:20）に伴い、大量の水蒸気や非凝縮性ガスとと
もに球状Cs粒子がRPVから急放出 → 急冷（ZnFe2O4の球状析出の抑制）
→ 不溶性Cs粒子タイプA

• 大半の粒子はS/Cプール等に捕獲。一部が環境に放出。

つくば気象研など、首都圏の環境モニタリング施設で観測（3/15 8:00-15:00)

18. 不溶性セシウム粒子に関与する材料プロセスの時系列（2号機）

関与する材料プロセスは事故の時系列と整合する



Spring-8 JAEA専用ビームラインの
実燃料デブリ対応化計画

日本原子力研究開発機構 福島研究開発部門
佐藤 志彦

セッション 3
「敷地内外の知見の融合」

京都大学複合原子力科学研究所「福島原発事故で放出された放射性物質の多面的分析」専門研究会
2018/12/21
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