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抄録：ウラン-ステンレス鋼系模擬燃料デブリを調製した。試料中の FP は、熱中性子照射による U 核分裂ま

たは非放射性元素の添加により導入し、人工海水や純水に浸漬した。照射法と添加法により導入した FP のイ

ンベントリに対する溶出率を評価し、その溶解挙動の解釈を試みた。 
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1. 緒言  東京電力福島第一原子力発電所（1F）事故で生じた燃料デブリは水と接触した状況にあり、デブ

リ表面での固液反応に伴う核種の溶出が進行している。またその取出しまでに時間を要することから、性状

の経年変化を見通すための基礎知見の蓄積が不可欠であるが、特に合金相を含むデブリに関する知見は殆ど

ない。本研究では同デブリからの水への溶出挙動について検討するため、二つの方法により合金系模擬デブ

リ試料を調製し、既往研究 1と同様に FP 核種の溶出挙動について検討した；1) 照射法：模擬デブリを熱中性

子照射し FP を導入、2) 添加法：試料に予め FP を模擬した非放射性元素(Cold FP)を添加、する方法である。

FPと Uの溶出を関連付けて溶出挙動を比較・評価し、浸漬液性や相状態に基づいてその挙動の解釈を試みた。 

2. 実験  UO2 と SUS304 ステンレス鋼（SUS）等の粉末混合物を酸化的雰囲気下で加熱（2% O2 + 98% Ar, 

1200℃, 4h）して模擬デブリを調製し、粉末 X線回折法に

より固相を同定した（表１）。主な FP は、137Cs, 131I, 140Ba, 
147Nd, 103Ru, 95Zr（照射法）、Cs, Sr, Eu（添加法）であり、

液相（0.1M NaClO4, 純水, 人工海水）浸漬前後の核種濃度

をγ線スペクトロメトリおよびICP-MSで定量することで、

核種 Mの溶出率 rM（試料中の初期量に対する溶出量）を rU

で除したウラン規格化溶出率 RMで評価した。 

3. 結果と考察 

試料#XO, #ZO および #SO では、照射法、添加法ともに浸漬直後は Cs が U より優先的に溶出（RCs≒103）

し、その後 RCs値は時間とともに低下した。固相表面にある易溶性核種は浸漬後直ちに溶出するが、その後は

U溶解が律速反応となることが示唆された。2価の Ba, Sr は Cs と同様に Uより優先的に溶出する一方で、3

価 Nd, Eu は U との調和溶解の傾向が強いことが分かった。またその時 rU は純水≪過塩素酸 Na 溶液＜海水

の順であり、浸漬液に含まれる陰イオンの錯生成などの影響が見られた。このとき RCsや RSrは純水≫過塩素

酸 Na 溶液＞海水である一方、REuは純水＜過塩素酸 Na, 海水、とイオンの価数により異なる傾向を示した。

発表では、照射法および添加法で得られた固相試料からの核種の溶出挙動について、固相中での存在状態や、

液相における化学状態と関連付けて報告する予定である。 
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表１ 調製した主な固相試料 

試料# 初期組成 加熱後のU主固相

XO UO2 U3O8

ZO UO2+ZrO2 (U:Zr=1:1) U3O8, U1-yZryO2+x

SO UO2+SUS (U:Fe=1:1) U3O8, UCr(Fe)O4

FO UO2+Fe (U:Fe=1:1) U3O8

CO UO2+Cr (U:Cr=1:1) U3O8, UCrO4
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