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 添付資料 5 

サンプル分析による事故状況の把握 

 

 はじめに 

1F1~3 号機 PCV 内外で採取したサンプルを分析すると、U を含む粒子が検

出される。U含有粒子は１~３号機の事故進展に由来するものと考えられ、粒子

の組成や組織は生成当時の粒子近傍の情報を残している可能性があることから、

現場サンプルを詳しく分析することで事故進展の理解に活用しうると考えられ

る。また、環境中では Csを含有するシリカ粒子（不溶性セシウム粒子）が発見

されており、こうした固体粒子も事故進展に関する情報を含む可能性がある。 

図 1 は放射性微粒子や燃料デブリが事故の進展に伴い生成、移動する様子を

表している。事故前の健全な状態から、冷却水の枯渇により燃料が過熱し、燃料

および構造材が反応、溶融するに至った。その後事故の進展の過程で、溶融して

落下した燃料は、冷えて固まり、圧力容器下部や格納容器底部に燃料デブリとし

て分布している。燃料中の U の大半は燃料デブリを形成したと考えられるが、

一部は圧力容器内、格納容器内において、溶融物の飛沫から粒子を生成、または

U の蒸発凝縮により粒子を生成し、移行し、現在建屋内で広くα汚染源となっ

ている状況にある。図中では溶融凝固過程を経た U 含有粒子を赤色の丸、蒸発

凝縮過程を経た U 含有粒子を橙色の丸としてその生成と拡散の様子を表した。

また、粒子状の核分裂生成物（FP）について緑色の丸で記載した。こうした放

射性微粒子は、生成時の炉内雰囲気や、粒子生成に至るまでの冷却状況に応じた

異なる組成・組織を取ると考えられる。したがって、その組成や組織の特徴は、

事故進展にかかる情報や燃料デブリの性状にかかる情報を含んでいると考えら

れる。 

固体微粒子に関する 1F構内のサンプルに関する詳細な分析は、補助事業「総

合的な炉内状況把握の高度化」、「燃料デブリの性状把握のための分析・推定技術

の開発」と協働して実施している。分析結果は、廃炉・汚染水・処理水対策チー

ム会合事務局会議[1-4]や JAEA と協働で整備している廃炉研究基盤データベー

ス（debrisWiki）[5]、JAEAのレポート[6]として公開されている。本添付資料

では、添付資料２における課題「共通-10 炉心損傷状況とデブリ位置について」

に関連し、廃炉作業への重要なインプットであるデブリ位置に関する検討や事

故進展の理解の観点から重要と考えられる内容について記載した。 

なお、サンプル分析に関する取り組みは、号機固有の解釈だけでなく１～３号

機を通じた解釈が効果的と考えられることや、材料、化学分野の内容を多く含み

号機ごとの添付資料と馴染まないものであることから、１~３号機共通の添付資

料として立項した。 
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図 1 放射性微粒子、燃料デブリの性状と事故進展の関係 

 

 サンプル分析 

 分析対象 

本取り組みでは燃料デブリの性状推定や事故進展の理解に活用することを目

的として、1Fの廃炉作業の過程を通じて得られる多くのサンプルの中から、ど

の号機に由来するかが明確で、比較的線量が高いものを主に分析対象とした。表 

1に取得サンプルの一覧、図 2におおよその取得位置を示す。 

 

 

図 2 サンプル取得位置の概要 
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表 1 取得サンプル 

号機 名称 採取時期 

1 PCV底部堆積物 2017年 4月 

1 PCV貫通部(X-2)内堆積物 2019年 6月 

1 オペレーティングフロアウェルプラグスミア 2019年 7月~8月 

1/2 SGTS配管内スミア 2020年 5月 

1 PCV 内部調査アクセスルート構築関連サンプル

(AWJ装置) 

2020年 3月 

1 PCV内部調査アクセスルート構築関連サンプル 

(ガス管理設備) 

2019年 6月 

2 PCV内部調査装置付着物(CRDレール上堆積物) 2017年 2月 

2 原子炉建屋オペレーティングフロア養生シート 2014年 3月 

2 TIP配管内閉塞物 2013年 7月 

2 PCV内部調査装置付着物(カメラ部付着物) 2018年 1月 

2 原子炉建屋トーラス室滞留水ろ過物 2019年 5月 

3 PCV内部調査装置付着物(水中ロボット) 2017年 7月 

3 原子炉建屋トーラス室滞留水ろ過物 2019年 5月 

 

次章では、表 1 に示した試料のうち一部の試料の分析結果に基づき、デブリ

分布や事故進展の理解の観点で検討した内容について述べる。以下 A)～D)に、

取り上げたサンプルの取得状況等を記載する。なお、3.1では A)の試料、3.4で

は B)の試料、3.5では C)の試料、そして 3.6～8では D)の試料の結果を用いた。 

 

A) 2、3号機 原子炉建屋トーラス室滞留水ろ過物[3] 

2、3 号機原子炉建屋滞留水には比較的高いα核種濃度が確認されている

ことから、水処理を進めるにあたっての性状把握として、多くが粒子状で存

在すると推定されるα核種がどの程度フィルターで除去できるかを確認す

るためのろ過試験を実施した。2019年 5月に 2，3号機の原子炉建屋トーラ

ス室から採取した滞留水を 0.1μmのフィルターでろ過した。滞留水採取箇

所の概要図を図 3 に、採取した滞留水の写真を図 4 に示す。2 号機の滞留

水はトレンチ深部で採取したことから、底面にスラッジと想定される濁りが

見られた。ろ過前及びろ過後フィルターを通過した水中の全α濃度、そこか

ら算出した除去率を表 2 に示す。滞留水中の全α濃度を測定したところ比

較的高い濃度を確認したことから、一部は滞留水に残るものの、90%以上が

除去できることが分かった。このろ過試験で除去された粒子等を分析するた

めにフィルターを試料とした。 
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表 2 2、3号機原子炉建屋トーラス室滞留水ろ過試験結果 

採取場所 原水（ろ過前）全α濃度 

[Bq/L] 

ろ過後（0.1μm）の濃度 

[Bq/L] 

除去率 

2号機 

原子炉建屋 

2.61×105 9.54×102 99.6% 

3号機 

原子炉建屋 

1.50×103 1.12×102 92.5% 

 

 

 

 

図 3 ２、３号機原子炉建屋トーラス室滞留水採取箇所 

 

 

 

 

図 4 採取した滞留水 
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B) 1号機 PCV底部堆積物[1,2] 

2015 年 4 月に実施した PCV 内部調査後に常設監視計器を再設置した際

に、PCV 滞留水中の堆積物が舞い上がる様子が確認された。堆積物の同定

や回収・処分方法の検討のため 2017 年 4 月に PCV 貫通部(X-100B)から

PCV 底部に吸水ホースを垂らしポンプで吸い上げて PCV 滞留水を採取し

た（図 5）。採取時の映像から、PCV 滞留水に加えて PCV 底部に堆積して

いる固い層の上にある浮遊性の物質を採取したと考えられる。 

 

図 5 サンプリング装置の概要（1号機 PCV底部堆積物） 

 

C) 1号機 PCV貫通部（X-2）内堆積物[3] 

2019 年 4 月~5 月、1号機 PCV貫通部（X-2）からの PCV 内部調査のた

めのアクセスルート構築作業の一環として外扉の穿孔を実施した。PCV 貫

通部（X-2）は所員用エアロックであり、建屋側の外扉、PCV側の内扉を持

つ。このうち外扉を穿孔し内部を確認したところ内扉近傍の床面に堆積物が

確認された（図 6）。後段の内扉穿孔作業に支障がないように、2019年 6月

に堆積物の一部を治具を用いて除去した。この際に用いた治具の表面をスミ

アでふき取り試料とした。 

採取位置

格納容器

砂岩状の固い堆積物
の上に浮遊物が堆積

原子炉
圧力容器
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図 6 貫通部内堆積物除去前の状況 

 

D) 2号機原子炉建屋オペレーティングフロア養生シート[1-3] 

2号機原子炉建屋最上階（オペレーティングフロア）に事故以前から床養

生の目的で敷かれていた難燃シートを、2014 年 3 月にロボットで採取し試

料とした。2号機では水素爆発が発生せず、原子炉建屋の天井や壁が大きく

損傷していないことから、降雨や他号機の汚染の影響が小さいと考えられる。

PCV の上蓋、その直上の遮蔽用のコンクリート製ウェルプラグ（シールド

プラグ）を経て、建屋内に放出された放射性物質の経路上であることから、

その形跡が残っていると考えられる。 

 

 分析の進め方 

今回取り上げるサンプルの分析フローの例を図 7 に示す。サンプルは採取後

に 1F現場での測定・分析を経て、JAEA大洗及び NFDに所外輸送し分析した。

JAEA 大洗においては ICP-MS を用いた質量分析、α・γスペクトル分析、電

子顕微鏡を用いた分析として SEM-WDS による分析を実施した。NFD におい

ては SEM/TEM-EDS を活用したより詳細な分析を実施した。 

図 8は、図 7のうち放射性微粒子の探索及び観察の方法をより具体的に示し

ている。まず SEM-EDS により比較的広範囲の元素分布（マッピング）を取得

し、核燃料物質である U や核分裂生成物である Cs などに着目して濃縮箇所を

探索する。見つかった濃縮箇所を SEM-EDS の倍率を上げより詳細に観察し、

分析ニーズや採取可能性の観点から TEM 分析用試料として適していると考え

られる領域を選定する。その後選定した箇所について、FIBにより TEM分析用

の薄膜試料に加工し TEM 観察を行う。TEM 観察では、TEM 像の他、TEM-

EDS を用いた元素分析や電子線回折も活用し詳細な分析を行うことにより、組

織・組成・結晶構造の評価に活用する。 
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図 7 サンプル分析フローの例 

 

 

 

 

図 8 分析フローの例（SEM/TEM-EDS分析）  
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 放射性微粒子の生成プロセス推定 

本章の各節では、分析施設におけるサンプル分析の結果を示した上で、事故進

展やデブリ分布の理解の観点から重要と考えられる検討結果を述べる。 

 

 建屋内滞留水中の U含有粒子 

前述のとおり 2 号機原子炉建屋トーラス室底部付近、3 号機原子炉建屋トー

ラス室水面付近の水サンプルについて、0.1μmのろ紙でろ過すると全αが 2号

機で 99.6%、３号機で 92.5%除去されるという結果が得られた。このことから、

α汚染源の多くは粒子状で存在すると考えられる。これらの粒子の存在状況を

確認する目的で、ろ過に使用したろ紙を SEM-WDS で観察した。２号機、3 号

機の U、Pu、Zrの SEM-WDSマッピングを図 9、図 10に示す。 

2号機では 3~5μmのU含有粒子を確認した。二次電子線像（SEI）で確認で

きる比較的密に詰まった粒子中に U 及び Pu が同一位置で分布している様子が

観察できる。3号機では 10μm程度の有機物粒子に付着した U 濃縮領域が発見

された。当該粒子では、U、Pu、Zr が粗大粒子中の異なる箇所に付着している

ように見える。 

図 11 は 2 号機の滞留水ろ過物上の U 含有粒子の TEM 像である。電子線回

折、元素分析の結果いずれもZr,Fe,CrあるいはZrを含む立方晶UO2であった。 

滞留水中のα汚染源はその多くが粒子の形態で存在し、また 2号機の TEM観

察結果からは U は UO2 の形で化学的に安定に存在していることを確認できた

ことから、経年変化の可能性は小さいと考えられる。 
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図 9 SEM-WDS結果（2号機トーラス室滞留水ろ過物） 

 

図 10 SEM-WDS結果（3号機トーラス室滞留水ろ過物） 
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図 11 TEM分析結果 

 

 U同位体比の分布評価 

燃料中の U 同位体比（U235/(U235+U238)）は、新燃料の段階で意図的に位

置的な分布がつけられている。同位体比の分布は、原子炉出力運転時の燃焼の結

果によっても変化する。つまり、事故直前の状況において 1～3号機の燃料には

U 同位体比に分布が存在していたことになる。U 同位体比は臨界性等を検討す

る際の重要な指標であるほか、事故進展に伴い U がどの程度混じり合ったかの

指標にもなり得ることから、ICP-MS による核種分析を実施し同位体比を求め

た。 

図 12は 1～3号機で取得した汚染物サンプルの ICP-MS分析結果から算出し

た U 同位体比を号機ごとに示したグラフである。図中では、SEM-EDS 又は

WDS 分析で U 濃度が高い領域が見つかったサンプルについて○で、見つから

なかったサンプルについて×で示している。また、比較対象として、天然 U 同

位体比及び解析コードを用いて計算した 1～3 号機の炉心平均 U 同位体比を併

記した。 

U 濃度が高い領域が見つかったサンプルについては、解析コードによる平均

値に近いものが多く認められた。また、天然同位体比近傍のものが認められた。

事故時には高温による拡散や溶融混合が生じることから、生成物の U 同位体比

の分布の幅は小さくなると考えられ、その影響により平均値近傍のものが多く

存在する可能性が考えられる。 

一方、U 濃度が高い領域が見つからなかったサンプルについては、見つかっ

たサンプルに比較して分布の幅が大きく、天然 U近傍～3%強まで分布している。

これは SEM-EDS/WDSでU濃縮領域が見つからない程度にU含有量が少ない

ことによる分析精度の影響、局所的な影響の可能性等が考えられる。 

保護膜

1µm
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立方晶
(U,Zr,Fe,Cr)O2

立方晶(U,Zr)O2

(a) (b)



添付資料 5-11 

 

 
図 12 ICP-MS分析結果から求めた U同位体比率 

 

 U含有粒子生成プロセスの評価 

本節以降では、主に U 等を含有する放射性微粒子の観察結果と微粒子生成プ

ロセスに着目した評価について述べる。 

U 含有粒子の生成プロセスのイメージを図 13 に示す。燃料中の U の大部分

は溶融落下し構造材等と混合した燃料デブリを生成して原子炉内や格納容器内

に存在しているが、一部は微粒子となり水蒸気、水素等ガスの流れや、水等液体

の流れに乗り移動したと考えられる。このような U 微粒子の生成プロセスは大

きく分けて、溶融凝固によるものと、蒸発凝縮によるものが考えられる。 

燃料集合体を構成する燃料棒は、核燃料物質である UO2 ペレットを Zr 合金

（ジルカロイ）の被覆管に収めた構造であるため、U が溶融または蒸発し移動

する時期では、U の他に Zrの反応も重要となる。異種材料が反応し溶融、凝固

する場合、生成物はそれぞれの材料の構成元素を含むと考えられる。一方で、蒸

発し気相で反応して生成する場合には、蒸気圧差により分離される等の特徴的

な組成となる可能性がある。 

以上のことを踏まえ、分析結果で得られた粒子の組成（Zr の含有等）や形状

をもとに以下①、②のどちらの過程を経たものかにより分類を試みた。 

① 溶融凝固過程 

Zrを含む粒子については、基本的に溶融凝固過程により形成した粒子

と分類した。粒子は、破砕に伴う破面を持つことがある。 
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② 蒸発凝縮過程 

十分な水蒸気存在下では、Zr酸化物の蒸気圧は他の酸化物の値に比べ

て非常に低いことから、Zrを含まない粒子は、基本的に蒸発凝縮過程に

より形成した粒子と分類した。なお、微小な粒子が凝集し、球状に近い

形状を持つことがあることがある。 

 

 
図 13 U含有粒子生成プロセスのイメージ 

 

 α-Zr(O)相を含む U含有粒子 

1号機 PCV底部堆積物で検出された U含有粒子の TEM分析結果として、図 

14 に Z-コントラスト像、図 15 に U 及び Zr についての EDS マッピング、図 

16に元素分析結果（点分析）を示す。約 2µmの角張った外形を持った粒子であ

った。EDS マッピングからは、U 濃度が高い領域中に Zr 濃度が高い領域が点

在していることが認められた。電子線回折及び元素分析の結果から分析点①、③、

④、⑤を含む U濃度が高い領域は(U,Zr)O2相であると考えられ、Zr濃度が高い

領域中の分析点②は(U,Zr)O2と α-Zr(O)が共存していると推定された。 

以上の分析結果から U 含有粒子が生成したプロセスについて検討する。

(U,Zr)O2相が存在し U と Zr が共存していること、また角張った外形から、溶

融凝固過程により形成されたと推定される。(U,Zr)O2相中に認められるα-Zr(O)

は高温の溶融 U-Zr-O が凝固する過程で母相（(U,Zr)O2相）中に析出したと考え

られる。粒子が凝固する際に水蒸気が多い場合、Zrも酸化され ZrO2の形をとる

可能性があり、この粒子が凝固する前のタイミングでは比較的水素が多い状況

であった可能性がある。 

上で述べた(U,Zr)O2 相中に認められるα-Zr(O)が析出する過程のイメージを

RPV内で落下

蒸発凝縮過程
で生成
Uを含む気相が
凝縮し粒子化

溶融凝固過程
で生成
溶融燃料落下時の
飛沫等が凝固して
生成

高温でUの
蒸気圧が立つ
一方Zrの蒸気圧
は低い

PCV底部へ落下
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α-Zr(O)と UO2の擬二元系状態図[7]上に表したものを図 17に示す。高温で溶融

した U-Zr-O の液相（1 相、または 2 相共存）は、約 2400℃以下に冷却される

と比較的融点の高い(U,Zr)O2-x が固体として析出する。さらに冷却されると約

1900℃以下でα-Zr(O)が析出し(U,Zr)O2-xと共存する。なお、組成も含めた詳細・

厳密な議論のためには U-Zr-O 系の 3 元状態図等を参照することが必要である

が、ここでは簡易な説明のため擬二元系状態図を用いた。 

 

図 14 TEM分析結果 Z-コントラスト像 

（赤枠で囲んだ部分は保護層） 

 

 

図 15 TEM-EDSマッピング 

 
TEM-EDSで取得した元素分布

U Zr
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図 16 元素点分析 

 

 

図 17 α-Zr(O)－UO2擬二元系状態図[7] 

（一部加筆） 

 

 

 単斜晶 ZrO2相を含む微粒子 

1 号機 PCV貫通部(X-2)堆積物サンプルで検出された単斜晶 ZrO2相を含む U

含有粒子の Z コントラスト像を図 18、U 及び Zr の EDS マッピングの結果を

図 19、点分析結果を図 20に示す。電子線回折とその他の分析結果を踏まえ母

相(図 18の点①~③を含む領域)は立方晶（U,Fe,Cr)O2、④は単斜晶 ZrO2と推定

された。 

0

10

20

30

40

50

60

70

O Cr Fe Zr U

at
%

① ② ③ ④ ⑤

冷却過程 



添付資料 5-15 

 

当該粒子は Zrを含有していることから、溶融凝固過程により形成されたと推

定した。また、この粒子は立方晶（U,Fe,Cr)O2、④に示す単斜晶 ZrO2が共存し

ており、相分離により生成したと考えると図 21の ZrO2-UO2系擬二元系状態図

[8]を踏まえ、次のプロセスが考えられる。まず高温で液相状態であった U-Zr-O

は冷却されると立方晶 (U,Zr)O2 に変化する。その後の冷却過程で立方晶

(U,Zr)O2、正方晶(Zr,U)O2に分離したと考えられる。その後、正方晶から単斜晶

ZrO2に変化したものと考えられる。 

立方晶(U,Zr)O2 と正方晶(Zr,U)O2 の分離が生じる程度にゆっくりと冷えたと

考えられ、1号機で落下した燃料デブリの熱量が大きいことや注水が長期間なさ

れなかったことと関連している可能性がある。 

 

図 18 Zコントラスト像 

（1号機 PCV貫通部(X-2)堆積物上微粒子） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 19 EDSマッピング 

（1号機 PCV貫通部(X-2)堆積物上微粒子） 

 

TEM像と分析点

1µm

保護膜

単斜晶ZrO2部の
拡大像

単斜晶ZrO2

① ② ③

④

（1号機PCV貫通部(X-2)堆積物）
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図 20 点分析結果 

（1号機 PCV貫通部(X-2)堆積物上微粒子） 

 

 

図 21 ZrO2-UO2系擬二元系状態図[8] 

（一部加筆） 
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 燃料棒成分と鋼材成分が溶け合った多成分の粒子 

２号機オペレーティングフロア上では、鋼材成分(Fe,Cr)と燃料棒成分(U,Zr)

が溶け合った粒子が見つかった。図 22に TEM像を示す。電子線回折と元素分

析の結果、TEM像で白く見える立方晶(U,Zr,Fe,Cr)O2と灰色の FeCr2O4の混合

相で構成されていることが分かった。 

この粒子は Zrを含有することから溶融凝固のプロセスで生成したと考えられ

る。また、立方晶(U,Zr,Fe,Cr)O2と FeCr2O4とが数十 nm の領域で入り組んで

混在していることが特徴的である。これは U-Zr-Fe-Cr-O系溶融体が冷却される

過程で相分離したものと考えられ、燃料が鋼材を巻き込んで燃料デブリを形成

したという既存の知見と整合している。 

なお、析出物サイズは冷却速度に依存することから、析出物サイズと冷却速度

の関係が試験等で明らかになれば、粒子生成時の冷却速度の推定に役立つ可能

性がある。 

 

図 22 TEM分析結果 

（燃料棒成分と鋼材成分が溶け合ったように見える粒子） 

 

 蒸発凝縮過程により生成した粒子 

汚染物試料分析では、溶融凝固過程を経たと推定される粒子の他に、蒸発凝縮

過程を経たと推定される粒子も確認されている。図 23 は 2 号機原子炉建屋オ

ペレーティングフロア上で見つかった粒子の TEM像である。いずれも直径数μ

mで丸みを帯びた形状であり、Zrをほとんど含まない U含有粒子であることか

ら、蒸発凝縮過程を経たと推定した。粒子 A は全体としては球状であるが、細

部を見ると直径約 100nm の U 酸化物粒子が凝集したような組織を持ち、その

FeCr2O4 立方晶(U,Zr,Fe,Cr)O2
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隙間に Fe 酸化物が存在する。粒子 B は粒子 A と比較して比較的緻密な組織を

持つ球状の粒子である。また、球状の U含有粒子の周囲に暗い灰色に見える Fe

酸化物が存在している。 

以上の観察結果から粒子 A、Bは次のような過程で生成した可能性がある。す

なわち、事故時の高温により燃料中の U 成分の蒸気圧が高くなり、一部が蒸発

するが直ちに凝固し UO2 の微小粒子を生成する。これら微小粒子が Fe 酸化物

等を巻き込みながら凝集したものと考えられる。その後、粒子 Bにおいては Fe

酸化物を掃き出しながら凝集粒子が結晶成長したと推定される。 

Cの粒子（立方晶 UO2）は結晶成長の観点では、A、Bの中間的な状態のよう

に考えられる粒子であるが、立方晶 UO2 の弓形の粒子の近傍に非晶質 SiO2 粒

子が存在する点が異なっている。その形状から非晶質 SiO2の球状粒子の表面に

立方晶 UO2が蒸着されたものが、後に分離し生成した可能性がある。 

 

 

図 23 蒸発凝縮過程を経たと推定した粒子 

 

 鉄を主成分とした微粒子 

燃料成分である U や Zr の他に、炉内構造物等の成分である鉄に着目した分

析を通じて事故進展に関する情報が引き出せる可能性がある。 

2 号機オペレーティングフロア上の養生シートで見つかった U を少量含有す

る鉄を主成分とした球状の粒子を図 24に示す。TEM-EDS、電子線回折の結果

から体心立方晶の純 Fe とスピネル構造の Fe3O4 が隣接して存在していること

が分かった。 

この粒子は球形であることから溶融を経験していると考えられる。この場合、

高温で溶融した液相 Fe-O が、冷却され FeO 固相となり、さらに冷却される過

程で Feと Fe3O4に相分離したと考えられる。図 25に示す Fe-O系の酸素ポテ

ンシャル-温度関係を参照すると、凝固時に FeO固相となりうるのは、水素、水

蒸気の分圧比 p(H2)/p(H2O)が 0.02~1の範囲である。厳密には不純物等の影響も

非晶質-SiO2

0.5µm

立方晶-UO2

タング
ステン
保護膜

1μm
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0.5µm
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考慮する必要があるが、凝固時には水蒸気分圧が水素分圧より高い雰囲気であ

ったと考えられ、本粒子生成時の炉内状況は完全に水素ばかりの環境ではなく、

水蒸気が豊富に存在したと考えられる。 

 

 

図 24 鉄を主成分とした微粒子 

 

 

図 25 Fe-O系の酸素ポテンシャル-温度図 

 

 環境中の不溶性 Cs粒子に関する検討 

発電所構外の環境中で非晶質 SiO2を母材とし放射性Csを含有する 1~10μm

の球状の不溶性 Cs 粒子（タイプ A）が発見されている（図 26）。なお、Cs 濃

度は低いものの同様の球状 Si粒子が 2号機オペレーティングフロアの試料中か

らも見つかっている（図 27）。U含有粒子と同じように不溶性 Cs粒子（タイプ

A）も事故時に生成したものであり、その粒子の生成プロセスを検討することに

よって事故進展の検討に役立つと考えられる。当時の気象状況や、構成元素の起

源を踏まえると、不溶性 Cs粒子（タイプ A）は２号機由来と考えられる。 

２号機の原子炉圧力及び格納容器圧力の推移をエラー! 参照元が見つかりま

せん。に示す。事故進展を踏まえると、RPV 内で Siと Csが反応して粒子化し、

p(H2)/P(H2O)
=0.02～1 
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PCV 圧力が上昇しているタイミングで PCV に移行し、急冷過程を経て、環境

中に放出されたと考えられる。ある程度の高温になると燃料から Mo が放出さ

れる。このような状況では、CsとMoの親和性が高く、生成される SiO2粒子に

Cs が含まれないと考えられる。したがって粒子が PCV に移行した際の温度、

雰囲気の条件は、SiO2の液化温度以上、燃料からの Cs放出温度以上、Mo放出

温度以下(雰囲気に依存)、つまり水素が多く 1500~2300℃の温度領域にあった

可能性がある（詳細については添付資料 5別紙 1を参照）。 

 

図 26 不溶性 Cs粒子（タイプ A）[9] 

 

 

 

図 27 2号機オペレーティングフロアで見つかった非晶質 SiO2粒子 

 

 

 

1μm

非晶質SiO2
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図 28 2号機の原子炉圧力及び格納容器圧力 

 

 

 まとめ 

 1F 構内のサンプルの分析結果や、環境中で観測された不溶性 Cs 粒子の報告

をもとに、燃料デブリの状態や事故進展の理解に役立つ知見を引き出すことを

目的とした検討を行った。その結果以下のようなことが分かった。 

＜燃料デブリの状態にかかる知見＞ 

・ 滞留水中のα汚染源の多くは粒子状で存在し、ろ紙で 9割以上除去できる

ものであった。U は立方晶 UO2の形で化学的に安定であり、経年で変化

する可能性は小さい。 

・ 試料中の U 同位体比（U235/全 U）にかかる分析の結果から、燃料溶融に

より U同位体の混合が進んだものと考えられる。 

 

＜事故進展にかかる知見（放射性微粒子の生成プロセス評価より）＞ 

RPV/PCV内の化学的環境（水素／水蒸気比等）が時間や場所に応じて変化し

たと考えられる結果を得た。 

・ 1 号機では水素が多い環境で生成したと考えられる粒子を確認しており、

当該粒子は事故初期原子炉への注水が十分でなかったことと関連する可

能性がある。 
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・ 2号機では水蒸気が多い環境で生成したと考えられる粒子と、水素が多い

環境で生成したと考えられる粒子を確認。不溶性 Cs 粒子の生成時期は、

燃料の温度上昇初期と考えられ、生成時の RPV 内環境の手がかりになる

と考えている。 
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不溶性セシウム粒子タイプＡの生成メカニズムに関する現象論的考察 

 

本資料は、当初論文投稿用に準備された。しかしながら、既知情報から事故時に

おける FP の挙動を理解するために適用できる情報を導く議論であるため、本資

料としてまとめることが適当と判断した。 

 

1. はじめに 

2011 年の福島第一原子力発電所事故後、福島地区や首都圏において広く放射

性セシウムを含む微粒子が発見され、環境科学者らによりその組成や構造が報

告されている[1]~[10]。これらの粒子は、タイプ A とタイプ B とに大別され、

タイプ A は、比較的球形で比放射能が高く、直径約 1～10μm のガラス質の SiO2

ベースを母材に持っていると特徴づけられており、タイプ B は比放射能が比較

的低く、数百 μm の非球形の形状をした大粒子と特徴づけられている[3]。 

タイプ B は Cs-134/Cs-137 比等から 1 号機から生成したものと評価され、そ

の不定形な形状、および分布域から爆発時に放出したと推定されている[3]。一

方、タイプＡに関しては、Cs-134/Cs-137 比から 2 号機か 3 号機から生成し、

その球状の形態から SiO2 が溶融する高温領域で形成したと推定されている[3]。 

ここで、これらの不溶性 Cs 粒子の形成過程を推定することは、不溶性 Cs 粒

子の環境への影響を評価する上で重要である。形成過程については圧力容器内

過程（In-RPV 過程）、溶融炉心コンクリート反応過程（MCCI 過程）、フィルタ

ー火災過程などが提唱されているが、まだ明確になっていない。不溶性 Cs 粒子

の形成過程を検討する上で、プラント情報と粒子内部の分析結果（粒子表面の分

析結果は、表面の付着元素やコンタミなどの情報が強調されるため、粒子の本来

の情報を示していない）が重要である。 

上述の 3 つの形成過程のうち、非常用ガス処理系（SGTS）のフィルター火災

による形成過程が報告されている[11]。しかしながら、SGTS フィルタートレイ

ンの現地調査の結果、損傷がないことが確認され[12]、この仮説は明確に否定さ

れた。すなわち、不溶性 Cs 粒子は、In-RPV 過程か MCCI 過程により形成され

たものと考えられる。MCCI 過程で形成された場合、SiO2 の起源はコンクリー

トと考えられ、球状という形状を考えると融体が固化したと考えるのが妥当で

あり、コンクリート融体が気相へ移行する際の構成元素の変化は小さいと考え

られる。したがって、MCCI 過程と仮定する場合、不溶性 Cs 粒子は Ca や Al な

どのコンクリート構成元素を相当量含んでいるべきと考えられる。一方、In-

RPV 過程の場合、炉内にこれらの元素を含む構成物がないことから、これらの

元素はほとんど含まないと考えられる。 

タイプ A の不溶性 Cs 粒子の組成に関する報告値[4],[5]を表 1 に示す。いず
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れも、組成がほぼ等しく、約 70wt%のシリカベースに約 10wt%の亜鉛酸化物お

よび鉄酸化物、3~10wt%のセシウム酸化物、1~3wt%程度のスズ酸化物、ルビジ

ウム酸化物、カリウム酸化物並びに塩素を含んでいる一方、タイプ B にみられ

るような Ca や Al はほとんど含まれないか、ごく微量含む試料が僅かに示され

ている程度であり、SiO2に対する Ca や Al の量は、コンクリート中の組成に比

べて明らかに低い。このことは、おそらくタイプ A とタイプ B のシリカの起源

が異なっていることを示しているが、これらの起源は明確でない。すなわち、起

源が明確でない Si をはじめ、Zn や K、Cl の起源を知ることは、不溶性 Cs 粒子

の生成場所や条件の絞り込みに役立つと期待され、その生成メカニズム検討に

おいて重要であると考えられる。 

ここでは、福島第一原子力発電所事故における不溶性 Cs 粒子のうち、タイプ

A に分類される球状の不溶性 Cs 粒子の形成メカニズムに着目し、報告された粒

子の組成と粒子が形成したと想定される領域に存在する元素などのプラント情

報に基づく形成元素とを比較することにより、その形成場所、形成過程を評価し、

事故時においてその過程で形成された粒子の量を評価した。 

 

2. 現象論的形成メカニズムの考察 

2.1. In-RPV 過程対 MCCI 過程 

不溶性 Cs 粒子がガラス状シリカをベースとする粒子であることから、シリカ

ガラス球が形成する過程を検討する。高温においてシリコンが蒸発し、シリカガ

ラス球の形成を仮定するメカニズムとして二つの可能性がある。一つは RPV 内

で形成するメカニズム（In-RPV 過程）であり、もう一つは MCCI によるもの

（MCCI 過程）である。ここで、試料の捕獲時刻が明確な試料の情報は次のよう

にまとめられる。 

1) つくばでの不溶性 Cs 粒子捕獲時刻が 2011 年 3 月 14 日の 21:10 から 3 月

15 日の 9:10、世田谷区で 3 月 15 日 0：00 から 16：00 であり、3 月 14 日

の夜に放出されたものと評価されている[1],[10] 

2) 2 号機における燃料溶融開始時期は 3 月 14 日夜と評価されている(添付資

料 2-4、添付資料 3 参照) 

3) 3 号機のドライウェル（D/W）の CAMS 指示値の変化から、3 号機の燃料

は 3 月 14 日 4 時 10 分時点で格納容器に落下していた可能性が考えられ

る。 

したがって、不溶性 Cs 粒子は In-RPV 過程であれば 2 号機において、MCCI 過

程であれば 3 号機において生じたものと考えられる。表 2 に環境研究で見られ

ている主な知見とそれらに対するギャップを想定メカニズム（In-RPV 過程並び

に MCCI 過程）毎にまとめた。これらの形成過程に関する仮定の妥当性を示す
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ためには、それぞれの機構において、次項以降に示すような元素、化合物の存在

/不在を検討する必要がある。 

 

2.2. 起源が不明確な元素に関する検討 

タイプ A の不溶性 Cs 粒子は、表 1 に示すように、約 70wt%-SiO2の SiO2ガ

ラスの母材からなり、Al や Ca などの他の天然由来元素は含んでいない。コン

クリートが Si の起源であると仮定すると、3 章に示すように、蒸発凝縮過程あ

るいは MCCI 過程における濃縮過程において、粒子から Ca などが失われる機

構を説明することは困難であり、Al についても同様と推定される。一方、Si が

SUS 中に添加されている Si（1wt%以下含有）起源であると仮定すると、Si の

蒸気圧が低いことから、SUS 等の融点よりも高い温度まで加熱する幾何学構成

を仮定する必要があると思われる。 

 

表 1 タイプ A の不溶性 Cs 粒子の組成 

 

 

unit: wt%

NWC-1 CB-8 P6-6 G3-8 W-01 P6-6 P6-6
(ave.) (ave.) (ave.) (Center) (Cs-max)

SiO2 69.3 73.3 72.7 64.8 61.3 80.5 65.9

Cl 1.4 0.7 0.5 1.1 1.0 0.3 0.7

K2O 1.9 1.4 1.2 1.2 0.8 1.6 0.7

Fe2O3 8.6 7.2 7.2 7.8 9.1 6.6 7.5

ZnO 11.0 11.4 7.9 12.0 12.0 6.7 9.0

Rb2O 1.3 1.2 1.4 1.4 1.2 1.4 1.0

SnO2 1.4 1.5 2.0 3.3 3.0 1.3 2.8

Cs2O 3.4 3.3 7.2 8.5 11.7 1.6 12.4

Yamaguchi, et al. Kogure, et al.

(酸素を除く元素の合計を100at%に規格化)

NWC-1 CB-8 P6-6 G3-8 W-01 P6-6 P6-6
(ave.) (ave.) (ave.) (Center) (Cs-max)

Si 75.7 78.9 79.8 73.0 70.7 84.7 75.5

Cl 2.6 1.3 0.9 2.1 2.0 0.5 1.4

K 2.6 1.9 1.7 1.7 1.2 2.1 1.0

Fe 7.1 5.8 5.9 6.6 7.9 5.2 6.5

Zn 8.9 9.1 6.4 10.0 10.2 5.2 7.6

Rb 0.9 0.8 1.0 1.0 0.9 0.9 0.7

Sn 0.6 0.6 0.9 1.5 1.4 0.5 1.3

Cs 1.6 1.5 3.4 4.1 5.8 0.7 6.1

Yamaguchi, et al. Kogure, et al.



添付 5 別紙 1-4 

 

 

亜鉛に関しては、１F では、冷却水に亜鉛は注入されておらず、また燃料や炉

心構成材料には亜鉛を含んだ合金は使われていない。したがって、In-RPV 過程

において通常運転時の亜鉛源のみから亜鉛の存在を説明することは困難である。

一方、亜鉛コートを施した炭素鋼は PCV のペデスタル内のグレーチングに用い

られている。これが MCCI 過程により生じた場合の根拠となりうるものと考え

られる。 

さらに、タイプ A の粒子が K および Cl を含有することも不可解である。こ

れらの元素は通常、原子炉材料設計において存在しない。これらは海水注入によ

る可能性も否定できないが、Na や Mg が含まれないことから、海水注入の影響

は小さいものと考えられる。 

 

表 2 想定メカニズムと組成・組織に関する不可解 

 

 

  

高温気相反応

（2号機RPV)

　溶融燃料－

コンクリート反応

（3号機MCCI)

首都圏での捕獲時刻(つくばにお

いて3/14 21:10-3/15 9:10)は

2号機3/14夜の放出事象と対応

3号機オペフロダストフィルター

調査でCs含有粒子を確認(不溶性

Cs粒子かどうかは未確認)

•SiO2の起源は鋼材添加元素？ •SiO2の起源はコンクリート？

•鋼材融点では低蒸気圧 •Al, Ca排除の説明性

高濃度Zn含有 •冷却水へのZn注入せず

（ZnO~10wt%) •亜鉛塗料の可能性

Fe含有、Cr不在

(Fe2O3~10wt%)

FP成分の含有率

(Cs/Rb≫Ba/Mo)

特異成分含有

（K, Cl）

Bの不在？ •B4C制御材挙動の説明性 •同左

多成分球形ガラス •RPV高温下での蒸発凝固
•MCCIによる高温下での蒸発凝

固

•相分離抑制；急冷却？

•急冷却のタイミングはS/C移行

時等

環境研究で得られた

主要な知見

想定メカニズム（材料化学に関する不明点）

粒子の観測状況

組成

および

組織

の特徴

主成分はSiO₂

（SiO2~70wt%)

•グレーチング溶融亜鉛メッキの

可能性

•腐食生成物（クラッド）の可能

性

•グレーチング母材（炭素鋼）の

可能性

•FP構成の説明性 •同左

•海水成分由来ならNaは？ •同左

ZnFe2O4相分離 •ZnFe2O4ナノ結晶の成因は？
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2.3. フランクリナイト組成の形成 

Zn、Feが観察されているタイプAの不溶性Cs粒子の透過型電子顕微鏡（TEM）

観察において、完全なガラス構造を示す報告[4]と、粒子内にフランクリナイト

(ZnFe2O4)分離相の存在を示す報告[6]がある。これらの二つの異なる TEM 観察

結果について、形成過程は単一で、僅かな温度や冷却速度の違いにより生じたも

のと考えている。また、完全なガラス構造の粒子を 900℃で加熱したところ、

ZnFe2O4 分離相が出現したという報告[13]や TEM 観察における電子線による

損傷により ZnFe2O4分離相が出現したという報告[8]があることから、観察時の

試料温度上昇により試料内に ZnFe2O4分離相が出現した可能性も考えられる。 

ZnFe2O4 の分離挙動を確認する

ために、タイプ A の不溶性 Cs 粒

子と同じ組成となるように調製し

た試料を Pt るつぼに入れて加熱、

溶融し、るつぼごと水冷により急

冷した試料を TEM により観察し

た 結 果 が 報 告 さ れ て い る

[14],[15]。これによると、冷却し難

い試料中央部では、 図１に示すよ

うに、ガラス質母材中に直径 10-50 

nm サイズの ZnFe2O4のナノ析出物が観測された。Zn や Fe が存在する状態で

完全なガラス相を形成するには、主蒸気逃がし安全弁（SRV）が開いたタイミン

グに RPV からサプレッションチャンバー(S/C)に高圧ガスが放出されるような、

高温からの急冷が必要である。 

 

2.4. 無機亜鉛含有塗料 

上述のように、全体がガラス構造の粒子は高温領域を持つRPV内で形成され、

SRV が開くことにより急激に冷却されたと考えられる一方、亜鉛を使用した材

料は RPV 内には存在せず、また冷却水にも亜鉛は含まれていない。そこで、RPV

につながる系統のどこかに亜鉛を含む材料が存在するか調査した結果、建設記

録に無機亜鉛を多く含む塗料が、福島第一の 1 号機から 3 号機のサプレッショ

ンチャンバー（S/C）内壁に塗布されていることを見出した。建設記録に基づい

て調製された表 3 に示す亜鉛含有塗料コーティング試料を用いた 140℃におけ

る 30 時間の溶出試験結果[16]によると、約 5~6wt%の Zn、8~12wt%の Si が、

15~25wt%の K が、92~93wt%の Cl が溶出することが示されている。したがっ

て、原子炉隔離時冷却系（RCIC）の水源を復水貯蔵タンク（CST）から S/C に

切り替えた 2 号機では（他号機と異なり）、RCIC 稼働中に RPV 内の沸騰表面

図 1 不溶性 Cs 粒子模擬試料中のフランクリ

ナイト析出試験結果[15] 
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に上記元素が沈着したものと推定した。この機構を仮定すると、タイプ A の不

溶性 Cs 粒子構成元素の Si、Zn、K および Cl の存在を説明することができる。 

 

表 3 S/C 内面の亜鉛含有模擬塗膜の組成と溶出率 

 

 

3. セシウム化学の検討 

FP は一般に蒸発特性により 4 つのグループに分類される[17],[18]。第一グル

ープは、Xe, Kr、Cs、I、Te、Sb、Ag、Cd および Rb のような揮発性 FP であ

り、第二グループは Ba、Mo、Tc、Rh および Pd などのような難揮発性 FP、第

三グループは Ru、Ce、Sr、Y、Eu、Nb および La などのような低揮発性 FP、

第四グループは Zr、Nd および Pr のような不揮発性 FP である。この蒸発挙動

の違いにより、粒子形成時の RPV 内の蒸気相組成が Cs>>Ba であったと思われ

る。他方、タイプ A の不溶性 Cs 粒子は Cs と Rb を含んでいるが、Ba の含有は

ほとんどないか TEM/EDS の検出限界以下であり、タイプ A の不溶性 Cs 粒子

内の FP 組成も Cs>>Ba である。このように、タイプ A の不溶性 Cs 粒子内の

組成と RPV 内の蒸気相組成とが整合している。また、酸化物燃料からの Cs の

放出は約 1500℃から顕著となり[18],[19]、Ba の放出は 2300℃程度の温度が必

要となる[18]。このように、タイプ A の不溶性 Cs 粒子は、2 号機の RPV 内に

おいて、燃料温度約 1500～2300℃の範囲で形成したと考えられる。この温度領

域ではセシウムシリケートよりも熱力学的に安定なセシウムモリブデートを形

成することにより不溶性 Cs 粒子の形成を抑制する Mo の放出も少ない。 

Mo の存在が不溶性 Cs 粒子の形成を抑制することは、実験的にも確認されて

いる。SiO2 を母材とする不溶性 Cs 粒子形成メカニズム把握のための模擬試験

法[14]を用いて、Mo 蒸発源を加えた試験を行った結果、図 2(a)に示すように Si

をわずかにしか含まない Mo-Cs-O 粒子が形成された[14]。Mo が金属状態であ

る雰囲気下で 1500～2300℃の温度範囲では、Cs は酸化物燃料から放出される

が Mo の蒸気圧は低く、Cs-Si-O が形成され、さらに温度が上昇し、Mo 蒸気圧

Sample

No.
Zn Si K Mg Ti Al Cl

1 79 4.3 0.13 0.03 0.06 1.4 0.17

2 78 4.0 0.16 0.03 0.07 1.6 0.13

1 74 3.8 0.11 0.01 0.05 1.4 0.012

2 74 3.7 0.12 0.01 0.05 1.4 0.010

1 6 12 15 67 17 0 93

2 5 8 25 67 29 13 92

ave. 6 10 20 67 23 6 93

塗料組成

[15, 17]

(wt%)

実験前

実験後

溶出率(%)
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が高くなると Cs-Si-O の形成が抑制される、あるいは Cs-Si-O から Cs-Mo-O に

変化するものと考えられる。また、Cs-Si-O 発生源に無機亜鉛含有塗膜やコンク

リートの影響を想定して蒸発源に Zn や Ca を加えた実験を行った結果、図 2(b)

および(c)に示すように、Cs-Si-O 粒子中に Zn、および Ca が含まれることが示

されている[14]。すなわち、首都圏で観測されたタイプ A の不溶性 Cs 粒子中に

Ca が観察されていないことから、この粒子の発生機構として発生源に Ca を含

有する MCCI 過程の可能性は低いと判断される。 

 

 

 

 
(a) Mo and Cs distribution on cross section of generated Mo-Cs-O particle 

with TEM 

(Mo:46%, Cs:53%, Si:1%) 

 
(b) SEM image of Zn containing Cs 

particle 

(Si:56%, Cs:17%, Zn:22%) 

 
(c) SEM image of Ca containing Cs 

particle 

(Si:69%, Cs:29%, Ca:1%) 

(単位：at%-金属元素) 

図 2 不溶性 Cs 粒子形成に及ぼす Mo、Zn および Ca の影響[15] 

 

この他、事故時に炉内に存在する重要な元素として、Cs-Si-O や Cs-Mo-O よ

りも熱力学的に安定な Cs-B-O を形成する[20] B が挙げられる。B の挙動に関

Cs Mo 

定量領域 
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しては、通常二つの過程がある。一つは制御棒における B4C-SUS 反応による溶

融過程であり[21]、一つは制御棒溶融後のB4C-水蒸気反応により形成したHBO2

としての蒸発である。燃料溶融初期の還元雰囲気においては、B4C-SUS 反応が

支配的であると考えられ、B は Cs-Si-O の形成には関与しないと考えられる。

一方、水蒸気雰囲気が強くなり、B4C-水蒸気反応による蒸発が支配的な場合は

Cs-B-O が形成し、Cs-Si-O の形成が抑制される。 

これらのことから、首都圏で観測されたタイプ A の不溶性 Cs 粒子は、2 号機

における燃料溶融初期に In-RPV 過程により形成した可能性が高いと判断され

る。 

 

4. 2 号機における材料挙動の推定 

上述のように、首都圏で観測されたタイプAの不溶性Cs粒子が 2号機のRPV

内で形成した可能性が高いと考えられる。そこで、2 号機における材料挙動の経

緯を以下にまとめる。 

通常運転時には、Cs のほとんどは、燃料結晶粒内に保持され、一部結晶粒界

に析出する。鉄 CRUD は、炭素鋼配管の腐食、並びに腐食生成物の冷却水流に

よる RPV への移行、被覆管沸騰表面での析出により生じる。 

2011 年 3 月 11 日 14:46 の震災の後、RCIC は稼働しており、冷却水の供給源

として CST が当初使われていたが、2 号機のみ CST から S/C へ切り替えてい

る。また、2 号機の RCIC 稼働中、S/C 水温が約 140℃に上昇したと推定される。

これにより、S/C 内壁に塗布された無機 Zn 含有塗膜から Si、Zn、K、および Cl

のような元素が S/C 水中に溶出し、冷却水とともに RPV に移行し、被覆管沸騰

表面に沈着したものと思われる。 

RCIC は 3 月 14 日の 9 時ごろ停止し、RPV 圧が上昇し始めた。その後、RPV

の強制減圧が 3 月 14 日の 18 時に行われ、炉心過熱が開始した。図 3 は 2 号機

強制減圧後の圧力測定データを示す。図中、(1)で SRV 強制開（18:02）、(4)で注

水再開（19:54）、(5)で SRV 閉鎖（20:15 頃）、(6)で炉内蒸気、水素発生（20:15

～21:20 頃）、(7)で SRV 強制開（21:20 頃）と評価されている。このうち、RPV

圧と PCV 圧が上昇している 20:00～21:20 の間（(4)～(7)）はタイプ A の不溶性

Cs 粒子の形成時期と考えられ、次のような現象が生じたものと推定される。 

・ 燃料棒内圧や材料間反応による被覆管の破れ（Cs、Rb などの FP の放出経

路の形成） 

・ 被覆管からの鉄 CRUD の蒸発（Fe 源の気相への移行） 

・ 被覆管表面に沈着した塗膜成分の被覆管からの蒸発（Si、Zn、K 及び Cl 源

の気相への移行） 

・ 被覆管成分の蒸発（Sn 源の気相への移行） 
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・ 揮発性 FP の放出（Cs および Rb 源の気相への移行） 

・ 多元系蒸気相の反応、凝縮、SiO2ガラスを母材とする Cs 含有液相緻密化

（完全ガラス微細粒子の形成） 

・ 3 月 14 日 21:20 頃の SRV 開における大量の水蒸気と非凝縮ガスを伴った

微細粒子の S/C への放出（RPV 内の高温ガス相から S/C 内の低温水相へ

の数秒間での移動による微細粒子の急冷） 

球状の SiO2 を母相に持ち、Zn 及び Fe を含むにも拘らず ZnFe2O4 析出物が

なく、K や Cl を含有し、Ca を含有しないタイプ A の不溶性 Cs 粒子は、上述

の過程で形成されたと推定される。 

 

 

図 3 2 号機強制減圧後の炉内圧力等測定データ 

 

5. 考察 

上述のように、タイプ A の不溶性 Cs 粒子の形成過程として In-RPV 過程を

仮定すると、その粒子を構成する Si、Zn、K および Cl の材料起源が説明できる

だけでなく、生成場所と時期を特定できる一方、MCCI 過程を仮定すると、コン

クリート構成材料の一部である Ca や Al、海水成分の Na など、他の天然鉱物

元素が適切な割合で存在しない理由が説明できない。ただし、不溶性 Cs 粒子中

に Na の存在が見られたとの報告があり[22]、その影響について次のように評価
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した。表 4 に、タイプ A の不溶性 Cs 粒子中の Cl に対する各元素割合[4],[5]を

示す。タイプ A 中の K/Cl 比は約１~4 であるのに対し、海水中の K/Cl 比は二け

た以上低い。このことから、海水が当該の不溶性 Cs 粒子組成に与える影響は小

さいと考えられる。 

 

表 4 タイプ A の不溶性 Cs 粒子中の Cl に対する各元素割合 

Yamaguchi ら[4]、および Kogure ら[5]の文献から算出 
  Atomic ratio to Cl (-) 

 Yamaguchi, et al. [4] Kogure, et al. [5] 
Sea 

water  NWC-1 CB-8 
P6-6 
(ave.) 

G3-8 
(ave.) 

W-01 
(ave.) 

P6-6 
(Center) 

P6-6 
(Cs-max) 

Si/Cl 29.2 61.8 85.8 34.8 36.2 158.3 55.5  

K/Cl 1.0 1.5 1.8 0.8 0.6 4.0 0.8 0.019 

Fe/Cl 2.7 4.6 6.4 3.1 4.0 9.8 4.8  

Zn/Cl 3.4 7.1 6.9 4.8 5.2 9.7 5.6  

Rb/Cl 0.4 0.7 1.1 0.5 0.5 1.8 0.5  

Sn/Cl 0.2 0.5 0.9 0.7 0.7 1.0 0.9  

Cs/Cl 0.6 1.2 3.6 1.9 2.9 1.3 4.5  

 

この仮定に基づき、タイプ A の不溶性 Cs 粒子の生成量を供給可能な K 量を

用いて次のように評価することができる。評価結果を表 5 に示す。 

2 号機の S/C の内壁に塗布された無機亜鉛含有塗料の全量は約 2600 kg であ

った。この中に含まれるKは約 0.12 wt%であるので、3.12kg-Kあるいは 3.76kg-

K2O である。実験室での溶出試験結果から、約 20%の K が溶出することから

0.752kg-K2O が 3000m3の S/C 水中に溶出する。もし、500m3の水が RPV 内で

RCIC 稼働中に蒸発したとすると、0.125kg-K2O が沸騰表面上に析出する。タイ

プ A の不溶性 Cs 粒子内の K2O の存在割合は 1wt%であることから、12.5kg の

粒子がこの K2O 析出物から形成しうると評価された。タイプ A の粒子に含まれ

る Cs 量は高々10 wt%であることからタイプ A として放出された Cs 量は 1 kg

オーダーと評価される。これは、事故時に炉心内に存在した Cs 量の約 200 kg

に比べてはるかに少ない量である。ここで、12.5kg のタイプ A の不溶性 Cs 粒

子を形成するために必要な SiO2 量は、表１に示すように粒子重量の約 70wt%

であることから、約 8.8kg であり、Si 量としては約 4kg である。一方、不溶性

Cs 粒子を形成する Si が S/C 内面に塗布された無機 Zn 含有塗膜から RPV 内に

供給されたとすると、塗膜中に含まれる Si 量（4～4.3wt%）と水中への Si 浸出

量（0.08～0.12）等を用いて、供給可能な Si として約 2kg と評価される。この

値は、12.5kg の不溶性 Cs 粒子を形成するのに必要な Si 量に比べて少ない。残

りの Si については、鋼材からの供給が示唆される。 
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表 5 供給可能な K 量と不溶性 Cs 粒子生成量評価結果 

Item Evaluated value 

coated area 8,566 m2 

flat part fraction of coating film 0.8 m2/m2 

coating film thickness 100 μm 

theoretical density of coating film 3.8 g/cm3 

total amount of coating film 2,600 kg 

content of K in coating film 0.12 wt% 

K in coating film 3.12 kg 

K2O in coating film 3.76 kg 

dissolved fraction of K into H2O at 140 C 20 wt%-K 

dissolved K2O into S/C water 0.752 kg 

water supplied into RPV 3,000 m3 

evaporated water 500 m3 

K2O into RPV 0.125 kg 

K2O content in a particle 1 % 

weight of Cs particles 12.5 kg 

 

6. まとめ 

福島第一原子力発電所事故により環境中に放出され、福島内並びに首都圏に

おいて広く観測されたタイプＡの不溶性 Cs 粒子について元素の起源および形

成メカニズムを現象論的に議論した。タイプ A の不溶性 Cs 粒子は、高温からの

急冷が必要となるガラス構造を全体的に持っており、Ca などコンクリート成分

を含んでいないことから RPV 内で形成したものと考えられる。また、その組成

には Si、Zn、K および Cl のような S/C 内面に塗布された塗料に含まれる元素

が存在しており、高温となった S/C 水が RPV 内に導入された 2 号機の RPV 内

で生成したと考えられる。 

この粒子は、燃料温度が 1500℃から 2300℃の範囲において FP 組成が

Cs>>Ba の条件下で生成したものと推定される。2 号機の RPV 圧力測定データ

との関係から、この粒子の形成過程として、S/C に高温粒子が突入するような急

冷を経験しているものと評価され、2011 年 3 月 14 日の 21:00 頃に生成し、同

日 21:20 頃に SRV が開いたタイミングで S/C に放出され、急冷されたという過

程が一つの有力な候補と考えられる。供給源となったと考えられる塗料の K 量

から、約 10 kg オーダーの粒子、あるいは 1 kg-Cs2O が生成したと評価された。

これは、全 Cs 量である約 200 kg に比べて非常に少ない量である。 
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