
1．背景
　1990年代に生じた核開発疑惑や未申告原子力施
設の発見等の事案に対し，国際原子力機関（IAEA）
は保障措置の強化と効率化を目的に，1996年に新
たな保障措置方策の柱となる環境試料分析法を導入
した。この方法は環境サンプリング法とも呼ばれ，
原子力施設内から採取した環境試料に含まれる極微
量核物質の同位体組成を調べることで未申告の原子
力活動の検知を可能とする。IAEAは加盟国の分析
所で構成されたネットワーク分析所に対し，各国の
原子力施設で採取した環境試料の分析を依頼してい
る。このような環境試料分析が可能な分析所は世界
的にも限られており，日本もネットワーク分析所の
一員として認定されている。当然のことながら，ネッ
トワーク分析所には質の高いデータを安定的に出す
高い技術能力が求められる。（国研）日本原子力研究
開発機構は原子力規制庁からの委託を受けて，前述
した保障措置のための環境試料分析の実施及び分析
技術の開発に取り組んでいる。本稿では，原子力施
設から採取された環境試料の分析を担っている高度
環境分析研究棟（CLEAR）における環境試料分析
の手法について紹介する。

2．環境試料分析技術の概要
　核燃料物質であっても，極微量ながら自然環境中
に存在しており，保障措置のための環境試料の分析
へ十分に影響を与えうる。そのため，保障措置環境
試料分析において，通常の実験室環境は適当ではな
く，分析に関わる一連の作業は外界より室内の気圧

を高く保ち，単位体積当たりに存在する粒子の個数
を制御したクリーンルーム内で実施する必要があ
る。CLEARは保障措置環境試料分析の実施とそれ
らに関連する分析技術開発のために設立された研究
施設であり，クリーンルームを保有している。また，
核物質の同位体組成を分析するためには核物質の標
準試料が必要であり，少量の核燃料物質や放射性同
位元素の取扱いが許可された放射線管理区域を備え
た施設でなければならない。そのため CLEARでは，
クリーンルーム内を正圧に保ち，クリーンルームを
含む放射線管理区域全体を負圧に保つことで法令を
遵守している。加えて，クリーンルームは内部の温
度，湿度管理も徹底されており，質量分析器の安定
性にも寄与している。次に，環境試料の採取方法や
それらの分析手法を紹介する。まず，原子力施設内
での試料採取は図 1のように行われる。査察官はス
ワイプと呼ばれる布で施設の床や壁面を拭うことで
試料を採取する。ここで表す試料とはハンカチで壁
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図 1　施設内の環境試料採取の様子
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や床を拭うと付着する埃と同じようなものである。
その埃はどれだけ施設内を清浄に保っても隠匿する
ことができない極めて微小な粒子の集合体であり，
原子力施設内で取り扱われている核燃料物質の同位
体比を代表とする特徴を反映している。このような
特性からスワイプの付着物を分析することで未申告
の原子力活動の検知が可能となっている。回収され
たスワイプは大きく分けてバルク分析とパーティク
ル分析の 2つの手法で分析される。バルク分析は回
収したスワイプ 1枚を丸ごと分析する手法である。
スワイプを灰化し，酸分解によって溶液とする。こ
の溶液を化学分離することでスワイプに付着した U

やPuをそれぞれ誘導結合プラズマ質量分析（ICP-MS）
装置で分析する。超極微量（10-15 g）の人工U（233U,236U）
も測定することが可能であり，特に Puに関しては
その他の元素が混在している場合でも高感度の測定
が可能である。一方，パーティクル分析では測定対
象が単体の粒子である。バルク分析とパーティクル
分析の最大の違いは，スワイプに付着した全量を分
析対象とするか，粒子単体を分析対象とするかであ
る。パーティクル分析では，スワイプからインパク
ターと呼ばれる器具を使用して粒子を吸い取って回
収する。このインパクターを用いた試料回収方法は
CLEARで開発され，現在は，二次イオン質量分析
（SIMS）を用いている IAEAのネットワーク分析所
のすべてで採用されている。インパクターは掃除機
に似た機構と説明できる。図 2に示すような試料台

が掃除機のフィルターに相当し，インパクターの先
端からスワイプ上の粒子が吸い上げられることで，
試料台の表面に付着する。この方法によって試料台
に付着した粒子は主に SIMS装置で分析される。現
在，SIMS法では Uを含む粒子の分析が中心となっ
ている。まず O2

+イオンビームで試料台表面全体を
走査しながら表面に付着している粒子の位置情報と
同位体組成を大まかに得る。この作業をスクリーニ
ングと呼び，特定された U粒子は同位体比，信号
強度といった情報を元に選別され，より精確な分析
へと進む。次章からは SIMSによるパーティクル分
析技術の開発について紹介する。

3．SIMS によるパーティクル分析技術の開発
　スワイプに付着した粒子を試料台へ回収してから
個々の粒子に対する精確な同位体比分析を行うまで
の一連の手順の中で，特に課題が生じたのは試料台
への粒子回収と単体の粒子に対する精確な分析を行
う部分であった。スワイプからの粒子回収が SIMS

分析に問題を引き起こす理由は収束させた一次イオ
ンビームを数十マイクロメートル四方の範囲に対し
て走査する SIMS分析の特徴が原因として挙げられ
る。一次イオンビームが走査される範囲内に複数の
U粒子が存在するとその同位体比分析の結果は範囲
内の粒子の平均値として得られてしまい，単体の粒
子に対する精確な分析ではなくなる。これを大幅に
解決したのが 2章で紹介したインパクターによる粒
子回収技術とマニピュレーション法の開発であっ
た。インパクターの利用以前では，スワイプ上の粒
子を超音波で有機溶媒中に移し，これを試料台に滴
下する方法を採用していた。この方法では粒子が密
集する可能性が高く，密集してしまった粒子群は分
析に適さないため効率が非常に悪かった。一方で，
インパクターを利用した場合では粒子が試料台上に
程よく分散し，効率的な分析が可能となった。イン
パクターで回収した粒子を SIMS装置でスクリーニ
ングすることによって得られる U粒子のイメージ
を図 3に示す。もう 1つの技術開発の例として挙げ
たマニピュレーション法は，インパクターを利用し
ても避けがたいマイクロメートル単位での粒子の隣
接に対する解決策と単体粒子の精確な分析の両方に
関わる技術である。マニピュレーション法は走査型
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電子顕微鏡（SEM）観察下でマニピュレーターを
使って粒子を周辺に何も存在しない新たな試料台へ
移す技術である。U以外の元素を主成分とする粒子
が分析対象である U粒子の近傍に存在すると，前
述した場合と同様に，他の元素からなる粒子も一緒
に一次イオンビームの照射を受け，分子イオンを発
生させる場合があった。Uの同位体の質量数に極め
て近い質量数を持った分子イオンが発生した場合に
これらは分子イオン妨害を引き起こす。U粒子に対
する SIMS分析の場合では特に 234U，236Uといった
存在量の少ない同位体に混じって分子イオン
（206Pb12C16O+, 208Pb12C16O+）が検出されると同位体比分
析の精確さが損なわれてしまう。そのため，前述し
たようなマニピュレーションによって分析したい U

粒子のみが存在する状況を人為的に作り出すこと
で，周辺に存在する他の粒子が起源となる分子イオ
ン妨害を排除し，単体の粒子のみから二次イオンを
得ることが可能になった。実際に粒子をマニピュ
レーションしている様子は図 4のとおりである。た
だし，分子イオン妨害の低減に非常に有効なマニ
ピュレーション法にも課題があり，測定対象粒子そ
のものが不純物を含み，分子イオンを発生させる場
合には SIMS装置自身の質量分解能が測定の精確さ
に大きな影響を与えていた。マニピュレーション法
の開発時に筆者らが使用していた従来の SIMS装置
は質量分解能が約 300であり，この質量分解能では
粒子自身が深刻な分子イオン妨害を発生させる場合
に対処できなかった。しかし，現在では SIMS装置
の発展に伴って，装置の大型化が実現しており，大
型 SIMS（LG-SIMS）装置を使用することで，粒子
自身が分子イオン妨害を発生させる元素を含んでい
る場合でも装置の能力によって分子イオンを排除す
ることが可能になっている。U粒子の SIMS分析で
よく知られている分子イオン妨害の例として PbAl+

がある。これを除去するには計算上 2741の質量分
解能が要求されるが，図 5のような LG-SIMS装置
であれば，十分な感度を保ったままこれを達成する
ことも可能である。LG-SIMS装置を使用すること
で，昨今ではマニピュレーション法を適応せずとも
高い精確さを保った分析が可能になったのも事実で
ある。
　しかし，実際の環境試料には有機物を含め，更に
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図 4　マニピュレーション法による U 粒子の分離
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高い質量分解能を要求する多くの分子イオン発生源
が含まれている場合や，試料台全体に広がるような
形で Uの高いバックグラウンドを示すような場合
もある。そういった時に粒子単体を分離する技術を
保有していることは大きな利点であり，今後もマニ
ピュレーション技術は状況に応じて保障措置環境試
料分析に活用されると考える。既存の装置と LG-

SIMSの能力の違いについては図 6に示した。図 6

のとおりに LG-SIMS装置では Uの各同位体に対し
てより鋭いピークが得られており，近い質量数の分
子イオンの同時検出を避けられるようになっている
ことが分かる。実際に U粒子を分析した場合の結
果からも分析精度が向上していることが分かる。

4．今後の展望
　原子力施設で採取される試料は有機物を含めた不
純物の含有率も様々であり，試料台に強固に固着し
てマニピュレーションが困難である場合も見受けら
れる。このような状況を解決するより安定した分析
手順の確立を目標とする。また現在の SIMS分析で

は U粒子の同位体比分析が中心であり，SIMSによ
る Pu粒子，U-Pu混合粒子の分析は発展途上にある。
将来的にはこういった粒子分析の手法を開発するこ
とも目標である。
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