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Cs の鋼材への化学吸着による反応生成物である Cs-Fe-Si-O 化合物について、硬 X 線光電子分光による測定

結果を第一原理計算により解析し、測定結果の妥当性を評価した。 
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1. 緒言 

デブリ取り出し等、福島第一原発（1F）の廃止措置において、主な放射線源・発熱源となる Cs の 1F の

炉内における分布と性状を評価することは重要である。我々は、高温における Cs と構造材と化学反応によ

る化学吸着挙動の解明に向けた研究を行っており、その一環として、化学吸着により生成した化合物の硬

X 線光電子分光法（HAXPES）等による性状評価を進めている。これまでに、Cs 化学吸着により、Cs-Si-O

化合物や Cs-Fe-Si-O 化合物が生成することが知られている。しかしながら、これらの化合物の HAXPES 測

定によるスペクトルの形状等は知られていないため、その解析手法を確立する必要がある。特に、これら

の化合物は吸湿性が高いため、HAXPES 測定により得られたスペクトルが物理的に妥当であることをあら

かじめ確認する必要がある。そこで、これらの純粋な化合物の HAXPES を第一原理計算により求め、測定

結果の妥当性を評価した。 

2. 解析手法 

Cs2Si2O5、Cs6Si10O23 および CsFeSiO4 の HAXPES を対象として、第一原理計算による評価を実施した。計

算コードは WIEN2k [1]を用いて、Fe を含む CsFeSiO4 については、GGA+U 法により計算を実施し、パラメ

ータとして Fe2O3で用いられている U＝4.6 eV, J＝0.3 eV を用いた。内殻軌道の HAXPES のエネルギーは、

内殻軌道の電子を除去した系と基底状態の系のそれぞれのエネルギーの計算結果の差として求めた。 

3. 結果と考察 

 表 1 に Si 1s HAXPES の測定結果と計算結果の比較を示す。エネルギ

ーは、CsFeSiO4 を基準として示している。測定結果は、Cs2Si2O5 と

Cs6Si10O23 のエネルギーはほぼ同じであるが、CsFeSiO4 はそれより低い

値である。第一原理計算による結果は、これらの測定結果の傾向と一致

した。測定における試料の表面状態等の影響、HAXPES の測定精度、

及び、第一原理計算の計算精度等を考慮すると、測定結果と計算結果は

ほぼ同等であると考えられる。以上より、Cs2Si2O5、Cs6Si10O23 および CsFeSiO4 の HAXPES 測定結果は妥当

であると評価される。 
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表 1 Si 1s HAXPES のエネルギー 

試料 測定結果 計算結果 

CsFeSiO4 0 eV 0 eV 

Cs2Si2O5 1.3 eV 1.5 eV 

Cs6Si10O23 1.1 eV 1.6 eV 
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