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ジルコニア、セメント構成成分または普通ポルトランドセメントを含むウラン酸化物に、MA( Np，Am)

トレーサを添加した模擬燃料デブリを酸化あるいは還元雰囲気で加熱処理して調製した。これを海水及び

純水に浸漬し、溶出率を求めるとともに、燃料デブリの組成とアクチノイド溶出挙動の関係を考察した。 
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1. 緒言 2011 年 3月に発生した、福島第一原子力発電所事故では、冷却材が喪失したことにより燃料が溶

融し、被覆管成分であるジルカロイや構造材成分であるコンクリートと反応し、燃料デブリが形成した。

さらに、燃料デブリが冷却水と接触したことでウランやマイナーアクチノイド(MA)、核分裂生成物(FP)の

一部が汚染水に溶出した可能性がある。燃料デブリは生成時の温度や反応物、酸素濃度をはじめとする雰

囲気の違いによって、さまざまな固相状態をとると考えられる。さらに、事故直後に非常用冷却水として

注入された海水と、現在継続的に注入されている純水では化学組成が異なることを踏まえると、燃料デブ

リからの核種の溶出挙動は複雑なものになると予想される。本研究では、MA トレーサを添加した UO2を

ZrO2、CaCO3、SiO2 および普通ポルトランドセメントと異なる組成にて混合し、さらに異なる温度や雰囲

気における熱処理により模擬燃料デブリを調製した。その後、海水および純水への溶出試験を行い、核種

の溶出挙動に及ぼす加熱温度や雰囲気の影響を評価した。 

2. 実験 237Np，241Amおよび 152Euトレーサを添加した UO2と ZrO2、セメント構成成分(CaCO3，SiO2)また

はセメント粉を、当モル比(UO2: ZrO2=1:1, UO2:CaO:SiO2=1:1:1 等)になるように秤量し、磨砕・混合した。

これを酸化雰囲気(2% O2)もしくは還元雰囲気（10% H2）のなかで、 1200 oC または 1600oCで熱処理を行

い、模擬燃料デブリを調製した。この燃料デブリを人工海水もしくは純水に固液比 4 g / Lで浸漬し、31日

間の溶出試験を行った。溶出試験後、試料を孔径 0.45 µmニトロセルロースフィルタを用いて固液分離し、

液相部分を 1M硝酸により希釈して線測定試料を作製し、線スペクトロメトリを実施し 152Euの溶出率を

もとめた。次に同試料を用いて、水酸化サマリウム共沈法により線測定試料を作製し、線スペクトロメ

トリを実施しU237Npおよび 241Amの溶出率をもとめた。 

3. 結果・考察 UO2, CaCO3および SiO2をモル比 1:1:1 で混合した試料(a)と UO2, ZrO2, CaCO3および SiO2

をモル比 1:1:1:1 で混合した試料(b)を酸化雰囲気において 1600oCで加熱処理して調製した模擬燃料デブリ

の場合、純水系、海水系における Uの溶出率は、いずれの場合でも、試料(b)の方が試料(a)に比べて低い値

となった。IV 価が極めて安定な Zr がデブリ中に存在することにより、デブリ中の UO2固溶体の安定性が

増加したためと考えられる。セメント粉を用いた試料(c)についても同様の溶出試験を行い、デブリ中のセ

メントの微量成分が各核種の溶出率に及ぼす影響についても検討した。 
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