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試料分析に係る研究の全体像

東京電力福島第一原子力発電所事故の分析に向けた多様な試料の採取
（原子力規制庁等）

試料の調整・核種組成分析
及び結果の解釈

➢東京電力福島第一原子力発電所
における事故の分析に係る検討会
（原子力規制委員会）

➢ FACE*プロジェクト（OECD/NEA）

* Fukushima Daiichi Nuclear Power Station Accident Information Collection and Evaluation

報告・共有
専門家との議論

➢分析結果を含む知見に
基づいた事故シナリオ
の推定

➢追加試料の検討

➢シビアアクシデント解析
モデルの整備

活用
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目的

➢ 測定対象に応じた分析手法を確立する。
➢ 揮発性の高い核分裂生成物（FP）に加え、炉心損傷（燃料
からのFP放出）時の雰囲気条件を推定する指標になり得る
FPを分析し、核種組成を把握する。

➢ 炉心損傷時の雰囲気条件や燃料から放出された後の移行
挙動に影響を及ぼすFP（主にCs）の化学形を推定する。

➢ シビアアクシデント総合解析コード
（THALES2）に導入した熱化学平衡
計算モデルによるCs化学形の予測
性能を評価する。

炉心損傷時の雰囲気条件（H2/H2Oや温度、FP

組成）に応じてCs等は多様な化学形を形成

漏洩したFPの
一部は原子炉
建屋内に沈着
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報告内容

(1) 1号機及び2号機共有スタック基部ドレン水試料
の分析

１号機のベントにより放出

された核種が残存

(2) 2号機原子炉建屋スミヤ試料の分析

１階から５階の各階で採取

ドレン水

スタック

ベントライン

Unit 2

Unit1



5

分析対象及び分析フロー

ドレン水  

希釈Cs除去
Cs除去
カラム分離分取

化学形態
分離

カラム分離 カラム分離

Th,U

質量分析
(ICP-MS)

Pu,Am

α線測定
(α線スペク
トロメータ)

Sr-90Tc-99

β線測定
(液体シンチレー
ションカウンタ)

γ線測定
(Ge検出器)

Cs-134

Cs-137
Cs以外の

γ線放出核種
I-129

(I-,IO3
-）

Mo同位体

質量分析
(ICP-MS)

高揮発性FP 酸化性雰囲気下で燃料
から放出されやすいFP

（分析値は2011/3/11時点の値に減衰補正）

低揮発性FP

及びアクチノイド

本日の報告



6

g線測定結果

定量分析結果
134Cs：5.1×104 Bq/ml 
137Cs：5.9×104 Bq/ml
125Sb：1.5×102 Bq/ml

→137Cs:1.3×10－10 mol/ml

燃焼計算コードによる1号機

炉内インベントリ*1

133Cs: 41.12 （mol比）
134Cs: 2.60
135Cs: 15.99
137Cs: 40.27

Cs元素濃度：

3.3×10－10 mol/ml
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40K

226Ra
134Cs
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134Cs 40K

125Sb
125Sb

125Sb

*1 ：ORIGEN22UPJよる計算値
(JAEA-Data-Code-2012-018 )図 ドレン水及びCs除去後ドレン水のg線スペクトル
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計
数
率

127 129

質量数

129Iの化学形態分析法開発（1/3）

放射能測定シリーズ32

環境試料中ヨウ素129迅速分析法

水試料 2 L

1 ml 10 mg 127I－/ml*1

2 ml 5 w/v% Na2SO3

Anion-SR
20 ml 超純水

硝酸(1+13)

I回収 ICP-MS

➢ Iの全量評価（ I－及びIO3
－）

➢ 担体量の低減 (1/200000)

129IのBG上昇

担体の
ピーク

試料の
ピーク

*1担体：微量の放射性物質を運
ぶために加えられる安定同位体
回収率補正などにも使用する

長い洗浄時間
を要する
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129Iの化学形態分析法開発（2/3）

➢ Iの全量評価（ I－及びIO3
－）

図 IO3
－回収率のpH依存性

*1 放射能測定シリーズ32 環境試料中ヨウ素129迅速分析法

回収可能

回収不可能

➢ pHを酸性とすることで全Ｉ（ I－及びIO3
－）を評価可能

➢ 化学形態ごとの評価も可能
➢ K2SO3等を適用可能

回
収
率

/%

回
収
率

/%
pH

図 I－回収率のpH依存性*1
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129Iの化学形態分析法開発（3/3）

➢ 担体量を低減する(1/200000)→回収率の低下、試料中の127Iの影響

回収率に関係なく定量可能な同位体希釈法を適用

ドレン水中129I濃度 :1.6 x 10-10 mol/ml
129I－： 1.5 x 10-10 mol/ml
129IO3

－ ： 1.9 x 10-11 mol/ml

燃焼計算コードのモル比*1

129I：78.69％
I元素濃度：
2.1×10－10 mol/ml

*1 ： (JAEA-Data-Code-2012-018 )

S

S
S

I-127, x g

I-129, y g

スパイクした
I-127, a g

S計
数
率

127 129
質量数

試料

スパイク試料

B
A

A’

B’

試料の計数率の比
𝒙

𝒚
=
𝐴

𝐵

スパイク試料の計数率の比
𝒙 + 𝑎

𝒚
=
𝐴′

𝐵′

𝒚 =
𝑎

𝐴
𝐵
−
𝐴′
𝐵′
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Mo分析の課題

表 ドレン水中、計算値、及び天然のMo同位体比の比較

核種 ドレン水 炉心計算値*1 天然由来

Mo-92 12.5 ー 14.77

Mo-94 8.0 ー 9.23

Mo-95 16.6 21.3 15.9

Mo-96 14.7 1.1 16.68

Mo-97 11.6 24.3 9.56

Mo-98 24.6 25.0 24.19

Mo-100 12.1 28.2 9.67
*1 ORIGEN22UPJよる計算値 (JAEA-Data-Code-2012-018) 

➢ FPと天然由来のMoが混合していると考えられる
➢

92Moは、天然由来では15％あるが、炉内ではほとんど生成しない
92Moを指標に天然由来分を見積り、FP由来を推定
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ドレン水中1号機FP由来Mo濃度(95+96+97+98+100Mo)

1.3 x 10-12 mol/ml

図 ドレン水中の１号機FP由来及び
炉心計算値のMo同位体のモル比の比較
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分析結果のまとめ

*1 ：ORIGEN22UPJよる計算値 (JAEA-Data-Code-2012-018 )

➢ 炉心ではCsに比べIの存在量が1桁低いが、ドレン水中では
CsとIが同程度存在する。

➢ 炉心ではCsと同程度のMoが存在するが、ドレン水中ではMo

量がCsより2桁低い。

今後、1号機原子炉建屋から採取したスミヤ試料の分析を実施

Cs I Mo

ドレン水中濃度 

mol/ml
3.3×10－10 2.1×10－10 1.3 x 10-12 

1号機炉心*1

mol/core
1141 93 1819

表 分析結果及びインベントリ計算値の比較
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2号機原子炉建屋スミヤ試料 採取位置

４階

(階段裏面：２段目)

U2RB-4FS

(壁面)

U2RB-4FW

(床面)

U2RB-4FF

壁面：
床からの高さ
約140cm

５階

(壁面)

U2RB-5FW

(床)

U2RB-5FF

壁面：
床からの高さ
約140cm

：スミヤ採取箇所
：スミヤ試料番号

(壁面)

U2RB-1FW

(床面)

U2RB-1FF
(階段裏面：3段目)

U2RB-1FS

壁面：
床からの高さ
約100cm

１階
パーソナル
エアロック

X-6 ペネトレーション
機器ハッチ
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分析フロー

スミヤ試料

イメージングプレート分析

SEM観察/元素分析
(SEM/EPMA)

g線分析
(Ge検出器)

溶液分析

試料分割

灰化(450℃、30分)

酸溶解(硝酸＋過酸化水素)

例）5階壁面
U2RB-5FW 酸溶解

(Sr-90、Mo、
α核種分析)

I分析
 (実施予定)

SEM/EPMA

予備
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➢ Mo量はすべてCs量と同等もしくはそれ以上であった。

• Moは酸化物の形態になると燃料から放出され易いことから、酸化性雰囲
気（水蒸気リッチ）下で炉心損傷が進展したと推定できる。

• Csの主要な化学形の一つとしてCs2MoO4であった可能性が高いことを
示唆している。

Mo同位体のCsに対するモル比

*1 ：ORIGEN22UPJよる計算値 (JAEA-Data-Code-2012-018 )
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シビアアクシデント解析コードとの比較

➢ THALES2の解析における格納容器から漏洩する主要な化学形の一つとして
Cs2MoO4を得た。

➢ MoがCsより多く漏洩する傾向は得たが、Mo/Cs比は過大評価であった。

⇒燃料からの放出時の雰囲気を考慮する解析モデルの検討

⇒原子炉建屋への漏洩タイミングや漏洩場所等の事故シナリオの再検討
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まとめ

➢ 水溶液中におけるIの濃度を分析する手法を確立した。本手法を１号機２号機共
有スタック基部ドレン水の分析に適用し、Iの主要化学種を定量した。

➢ 天然由来のMo同位体比を用いて原子炉内核分裂由来のMo同位体を評価する
手法を考案し、ドレン水及び２号機原子炉建屋スミヤ試料の分析に適用した。

➢ ドレン水の分析においては、Mo量がCs量を大きく下回る結果を得た。今後実施
する１号機原子炉建屋スミヤ試料の分析と合わせて結果の解釈を進める予定で
ある。

➢ ２号機原子炉建屋スミヤ試料ではMo量がCs量を大きく上回っており、酸化性雰
囲気条件(水蒸気リッチ)で炉心損傷が進展した可能性が示唆された。この結果
から、Cs2MoO4がCsの主要な化学形であったと推定した。

➢ 2号機原子炉建屋スミヤ試料の分析結果をTHALES2による解析と比較した。Cs
の主要な化学形は分析結果から推定したCs2MoO4と整合したが、Mo/Cs比につ
いては分析結果との差が大きく改善の余地があることを確認した。
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ご清聴、ありがとうございました。
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