
超極微量プルトニウムとウランの同位体組成分析技術の開発

令和４年度
原子力規制庁技術基盤グループ–原子力機構安全研究・防災支援部門

合同研究成果報告会

本発表には、原子力規制庁から委託を受けて実施した「保障措置環境分析調査」の成果の一部が含まれる。

令和４年１１月２２日

国立研究開発法人日本原子力研究開発機構
安全研究・防災支援部門 安全研究センター

保障措置分析化学研究グループ

安田 健一郎



2

背景

核兵器不拡散条約 (NPT) (1963年採択、1970年発効)

・イラク問題（1991年）
秘密裏に行われていた核開発計画の発覚、IAEAとの保障措置協定違反
・北朝鮮問題（1991年）
IAEAへの報告内容と査察に矛盾、IAEAの特別査察を拒否

非核兵器保有国が、IAEAの査察を受け入れ
核物質を取り扱う施設や使い方を申告する

保障措置の強化・効率化の方策（「９３＋２計画」）を策定

保障措置環境試料分析を目的とした
環境サンプリングの実施
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保障措置環境試料分析とは

原子力施設
①査察官派遣

④試料分析
(U,Pu etc)

③分析依頼

U濃縮度参考
軽水炉燃料

3-5%

核兵器級

90%超

ネットワーク分析所

同位体組成を知ることで未申告の原子力活動を検知
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分析手法について

ICP-MS

化学分析（バルク分析）法

スワイプ試料

10 µm

SIMS分析法

SIMSTIMS

1µm

粒子分析法

査察官による
保障措置環境試料の採取

FT-TIMS分析法

ウラン粒子を対象。ウラン、プルトニウム粒子を対象。
トラック法で粒子を検出して質量分析

試料全体に含まれる
ウラン、プルトニウムを対象。
241Pu-241Am年代測定など

IAEA：分析手法を指定
国：すべての分析手法で対応

当グループは、IAEAの求める主要分

析技術全てを保有している数少ない
ネットワーク分析所です。
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粒子分析法の特徴

ウ
ラ
ン
濃

縮
度

/
 %

分析した粒子

粒子毎の同位体比
（粒子分析）

同位体比の平均値
（化学分析）

起源が異なる粒子の情報

【参考】化学分析の場合

全量を灰化・化学分離して測定
Pu：fg～pg程度でも同位体測定が可能。
U:試料中のゴミなどにより、高感度測定に不向き。

得られる測定結果は、平均値
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FT-TIMS分析法（フィッショントラック法）

アルカリでエッチングする

フィルムにする
粒子を吸引

粒子が捕集された
フィルタを溶解する

35 x 20 mm

一端を固定

U用検出材(CT30-FM-000110, 175 µm)

粒子が含まれたフィルム

原子炉で中性子照射する

20 µm

観察してフィルムを切り出す 切り出した試料を質量分析する

TIMS

JRR-3(JAEA)、LVR-15(CVR)
照射量：4 × 1015 n/cm2)

6M NaOH
55 ℃
20分

主にウランを検出して、質量分析する
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FT-TIMS分析法（αトラック法）

フィルムにする
粒子を吸引

粒子が捕集された
フィルタを溶解する

40 x 25 mm

Pu用検出材(TNF-1, 厚さ0.9 mm)

粒子が含まれたフィルム
(粒子層)

観察してフィルムを切り出す 切り出した試料を質量分析する

TIMS

10日間暴露

アルカリでエッチングする

7M NaOH
70℃
3時間

プルトニウムを検出して、質量分析する

検出材 粒子層

観察も困難な
微小粒子
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FT-TIMS分析法（解決すべき課題）

従来、ウラン検出はフィッショントラック法、プルトニ
ウム検出はαトラック法と、それぞれ試料回収し測
定していた。

⇒MOX粒子やウラン・プルトニウム混合物に
対応できない

・同一粒子に対して、フィッショントラック法およびαトラック法の適用
・検出した粒子のウラン・プルトニウム同時質量分析
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FT-TIMS分析法（開発した分析手法）

同一試料フィルムに対して、αトラック、フィッショントラックを適用
同一粒子に対して観察することも可能とした。
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FT-TIMS分析法（連続加熱昇温法)

m/z 238

m/z 239

U peak

Pu peak

連続的にフィラメント電流を上昇し、

フィラメント温度に応じて元素ごとに
分別蒸発させる

同重体の影響を抑え、より正確
な同位体比の取得が可能

信
号
強

度

フィラメント電流(mA)
MOXなどの混合物だけでなく、
使用済み燃料中のPuなども適用可能
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FT-TIMS分析法（新たな技術開発）

回収した全ての粒子を分析できない

質量分析する粒子をスクリーニング（仕分け）したい

同一粒子に対するフィッショントラック法、αトラック法

の適用方法を可能としたことから、この技術を粒子ス
クリーニングに使えるか検討した。

代表的かつ核物質
含有量の多い粒子を

選択したい。
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FT-TIMS分析法（粒子スクリーニング）

同一粒子に対するα放射能と核分裂性

物質の割合の違いを視覚的に確認でき
た。

35 256

182400

100 1
個別に測定していたフィッショントラック法と
αトラック法を同一位置になるように観察し
た。

図：試料中粒子に起因するαトラック及びフィッショントラック

（フィッショントラックは、色調を調整した。）

フィッショント
ラック

αトラック 粒子

赤字は、各トラックの飛跡数

エッチングにより検出材が変形する。

事前にレーザーによりマーキングすることで
変形程度を評価し、補正。
各位置のずれを3 µm以内とすることに成功
した。
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FT-TIMS分析法（粒子スクリーニング）

フィッショントラック飛跡数とαトラック
飛跡数には、相関性が見られ、
いくつかのグループが確認された。

図 同一粒子におけるフィッショントラック飛跡数に対する
αトラック飛跡数の相関

量の多い粒子を代表例として、優先
的に質量分析したい。

各試料の粒子を質量分析した
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FT-TIMS分析法（検出された粒子の質量分析結果）

相関性のみられるA試料、D
試料は、誤差の範囲内でほ
ぼ1点に収束した。

⇒同一の組成であると推定。

Pu-240Pu-240

Pu
-2

42

Pu
-2

41

U-238U-238

U
-2

35

U
-2

34

飛跡検出による粒子
スクリーニングが、組
成の判別に有効であ
ることが分かった。

図 各粒子の質量分析結果
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FT-TIMS分析法(IAEAからの感謝状)

2022年、IAEA保障措置分析サービス
局部長より感謝状を頂いた。

震災後のFT-TIMS分析法再認証と活

動再開を感謝するメッセージが書かれ
ている
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分析手法について

ICP-MS

化学分析（バルク分析）法

スワイプ試料

10 µm

SIMS分析法

SIMSTIMS

1µm

粒子分析法

査察官による
保障措置環境試料の採取

FT-TIMS分析法

ウラン粒子を対象ウラン、プルトニウム粒子を対象
試料全体に含まれる
ウラン、プルトニウムを対象

IAEA：分析手法を指定
国：すべての分析手法で対応
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SIMS分析法（LG-SIMS装置)

LG-SIMS装置の特徴
①高質量分解能
②高空間分解能
③5つの同位体を同時に測定
④イオンイメージを観察可能

試料室

マグネット

検出器

イオン源(酸素)

Large Geometry-Secondary Ion Mass Spectrometry
大型二次イオン質量分析装置
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SIMS分析法(IAEAからの感謝状)

長年にわたる質の高い分析結果への
感謝と、LG-SIMS導入による更なる貢

献を期待するメッセージが書かれてい
る。

2017年、IAEA保障措置担当事務次長から
感謝状をいただいた。
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SIMS分析法（新たな技術開発)

正確な同位体測定値を得るための補正、検出器の感度、検出効率、ビーム軸調整に必要

標準について

同位体標準：NBS-U〇〇〇シリーズ
化学形:U3O8 物理形:固体
同位体組成:235U atom%が既知(1～85%)

近年、233Uや236U測定のニーズが出始めてきているが、
233Uについては、同位体標準として使える粉末試料の入手が困難であり、
組成も限られている。

粉末内のU粒子のSEM像

233Uを含む作業標準として粒子状試料の調製
を検討した。

233U:237Npからの壊変やTh炉の傍証
236U:再処理工場の存在
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SIMS分析法（作業標準粒子作成）

試料台

軽く振る 布で蓋を拭き取る

布

付着した粒子を吸引

pump

試料台を測定へ

before

after

加熱濃縮

IRMM73/2 2 mL
(2.21 µg/mL)

静かに振る

Lu 0.5 mL
(1000 µg/mL)

蒸発乾固

2% HNO3
10 µL

シリカビーズ
（約7mg）を添加

一晩静置 乾燥

Luは、SEM観察用の標識

IRMM73/2 233U/238U : 235U/238U = 0.693:0.991

SEMの反射電子像で観察しやすくするため、
原子番号の大きい元素で、

質量分析に影響を与えないLuを選択した
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SIMS分析法（作業標準粒子のイメージ像)

Luの二次イオンイメージ
233U 235U

238U

234U

238U1H①Luで位置を特定 ②粒子一個のU同位体比測定

添加した233, 235, 238Uのイメージ取得に成功。
装置の校正やビーム軸調整に適用
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結論

 粒子の形状が観察できないほど極微小なプルトニウム粒子
やウラン・プルトニウムが混在している粒子に対し、トラック
法により両元素の存在を視覚的に判別できる技術を開発し
た。

 さらに、トラック法により検出された粒子を化学分離せずに
TIMSで分析する方法（連続加熱昇温法）を開発した。

 これらを組み合わせることにより、粒子がどの元素を含んで
いるか視覚的に判別し、1つの粒子に対するウラン、プルト
ニウムの同時分析を可能とした。

 質量分析のための作業標準としてウランを含む粒子を作成
した。今後、正確な同位体測定値を得るための補正や検出
器の感度、検出効率、ビーム軸調整に利用する。
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