
1．はじめに
国際原子力機関（IAEA）は核不拡散条約（NPT）

に基づき，核物質が平和目的にのみ利用され，核兵
器に転用されていないことを検証するため，査察官
が原子力関連施設に立ち入って施設での活動状況を
調査している。この立入査察では，査察対象として
いる核燃料物質の一部を持ち帰る他に，査察官が設
備，装置，そして部屋の壁や床等に付着しているち
りやほこり等を布等でふき取って IAEAに持ち帰
る。この採取された試料は「環境試料」と呼ばれ，
査察施設で取り扱った核物質の極微量粒子が付着し
ていることがある。その量は当然，施設の放射線管
理では検出できず，法令違反にも値しない非常にわ
ずかな量である。IAEAは，査察官が持ち帰ったこ
れらの試料中の核物質粒子の量や同位体組成を分析
し，採取場所の情報や査察官が調査した情報と照合
して，IAEAに申告していない原子力活動が行われ
ていないことを確認するのである。IAEAが立入査
察を行った施設や当事国に対して未申告原子力活動
の嫌疑をかけるには，査察試料の分析結果が物的証
拠として必須である。最近の例として，IAEAはイ
ランの原子力施設に対して現地査察を行った際，採
取した試料から U粒子を検知したことを物的証拠
として，核開発疑惑を国際問題にしている
（2019年 11月 12日付 朝日新聞等）。
このように得られた分析結果は，未申告原子力活
動を判断する有力な物的証拠となり得るので，査察
試料に含まれる極微量核物質の分析を正確かつ精度
良く行うことが重要である。そのためには，分析室

内で発生するちりや分析試薬の不純物等から，天然
に存在する Uの混入を防ぐ対策を施す必要がある。
そのため，IAEAは半導体を製造する工場のように
非常に清浄な空気が室内を循環する専用のクリーン
ラボを建設し，その施設内で IAEA環境試料の極微
量分析を行っている。しかし，査察官が持ち帰って
きた分析対象となる試料の数は非常に多いため，
IAEAの分析所だけでは処理するのは困難である。
そこで IAEAは，この活動に協力する米国や英国
等 10か国の原子力研究機関と 2か所の国際機関に
対して国際協力を依頼し，分析所の国際ネットワー
ク「IAEAネットワーク分析所」を構築した。
（国研）日本原子力研究開発機構（原子力機構）で
は，この保障措置に係る「環境試料」に含まれる核
物質の極微量分析技術を開発するため，微量核物質
の化学処理と分析が可能なクリーンラボ（高度環境
分析研究棟：CLEAR）を建設した。筆者らは，こ
の施設を利用して 2004年から IAEAネットワーク
分析所の一員として IAEAから依頼された「環境試
料」を分析するだけでなく，極微量分析法の開発を
行っており，IAEAの活動に大きく貢献している。
これまでに分析した試料数は千試料近くに達してい
る。
未申告の原子力活動を的確に判断するためには，
十分な分析処理能力も必要とされるが，査察試料の
分析値の正確さや精度が重要である。原子力機構の
分析結果の正確さはネットワーク分析所の中でも常
に上位を維持しており，IAEAから大きな信頼を得
ている。これは IAEA加盟国として IAEAの査察活
動に積極的に協力するという国際貢献の観点以外に
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も，IAEAから分析能力が認められることで，万が
一，我が国における原子力活動に対して未申告活動
の疑義が生じた場合でも，原子力機構の高い分析技
術により，その未申告活動の疑義を再検証すること
が可能である事を意味する。

IAEA査察官によって採取された「環境試料」に
は，Uや Puを含む粒子が複数存在しており，その
量は全体で ng（10億分の 1 g）から fg（1000兆分
の 1 g）と，非常にわずかな量である。これら極微
量元素の量や同位体組成を高感度に分析するには，
大きく分けて 2つの方法を用いる。「環境試料」全
体を化学分離して誘導結合プラズマ質量分析装置
（ICP-MS）を用いる方法では，試料全体を分析する
ので核物質の量が超極微量であっても鋭敏に検出す
ることができる。また，2次イオン質量分析装置
（SIMS）を用いる方法では，直径が数 μmの粒子に
対して，U同位体組成を個別に分析できる。
しかし，非常に微細な Pu粒子や使用済み核燃料

のように，試料中に Uと Puが混在する核物質粒子
に対しては，それぞれの元素を識別して両元素の同
位体組成を正確に分析できる分析法を開発する必要

があった。
トラック法（飛跡法）は SIMSによる分析法と同
様に，極微量核物質粒子を比較的簡単な方法で検出
できる方法の 1つである。この方法では，試料に含
まれている Uの核分裂反応や，Puの放射性崩壊に
よって放出された荷電粒子が，プラスチック製の検
出材に衝突した際に傷（トラック）を作る。この傷
を観察することで，これらの核物質粒子の位置を視
覚的に特定することができる。
まず，ちりが付着している布試料から粒子だけを
回収するため，吸引ポンプを使ってプラスチック（ポ
リカーボネイト）製のフィルタ上に集める。その後，
そのフィルタを有機溶剤で溶かし，試料台に薄く塗
布した後，乾燥させて捕集した粒子が埋め込まれた
薄いフィルムを作る。Uの核分裂反応や，Puの放
射性崩壊により核物質粒子から放出された高エネル
ギーの荷電粒子を高感度に選択的に検出する検出材
を図 1に示すように順番に密着させた。
その後，核物質の原子核が原子核反応によって放
出された高エネルギー粒子が検出材に作ったトラッ
ク（図 2）が指し示す場所の試料フィルムを切り出
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図 2　Uと Pu粒子を検出したトラック像
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すことで，目的とする核物質粒子だけを回収するこ
とができる。

2．U と Pu の粒子弁別
U粒子の検出には，フィッショントラック法を用

いる。この方法は，検出材をフィルムに密着させた
状態で研究用原子炉により中性子を照射する。U同
位体 235Uは原子核内にその中性子を取り込み，核
分裂反応によって原子核が 2つに分裂する。この核
分裂生成物粒子が検出材に衝突した際に作るトラッ
クを粒子検出に利用するのである。
一方，Pu粒子に対しては，a トラック法を用いる。

Pu同位体 239Puが a 崩壊する際，Pu粒子から a 粒
子が放出される。その粒子に対して高感度に反応す
る検出材を用いることで，U粒子の場合と類似した
トラックが生じて，Pu粒子の位置を探ることがで
きる。
これまで Uと Puの同位体組成を分析するには，

複数の試料フィルムを使って U分析と Pu分析用と
して，それぞれに粒子フィルムを準備して同位体組
成を分析していた。それに対して，本法では 1枚の
試料フィルムに対して U粒子分析用と Pu分析用の
検出材だけを交換することで，Uと Pu両方につい
て複数の粒子位置を探ることが可能となった。
位置を特定した数 μm以下の非常に微細な Pu及

び U粒子の中から，同位体組成を分析する試料を
フィルムから切り出さなければならないのだが，検
出材と試料フィルムの位置精度が μmの単位で合っ
ていなければ，目的とする粒子を確実に回収できな
い。トラック像を観察しやすくするために温かい水
酸化ナトリウム水溶液でトラックを広げるのだが，
その際に検出材全体が数十 μmほど縮む。そのため，
化学処理した検出材を試料フィルムに重ね合わせて
も，検出材のトラックは粒径が数 μmの核物質粒子
の位置を正確に示さない。そこで，熱による検出材
の収縮でずれたトラック位置を正確に補正できる工
夫を施した。化学処理前の段階でレーザーを使って
複数の印をフィルムと検出材の同じ箇所につけてお
く。化学処理後に印の位置を再度読み取ることで，
この試料フィルムとの位置のずれを正確に補正する
のである。電動ステージを導入して正確な位置情報
を読み取ると共に，化学処理前後の検出材の変形の

度合いを一括で計算処理できるように工夫した。こ
れらのハードウェア及びソフトウェアに組み込んだ
工夫によって，測定したい核物質粒子の位置を
3 μm以下の誤差で正しく求めることができるように
なった。この位置補正システムを用いることによっ
て，同位体組成を測定したい粒子を含むフィルムを
効率的かつ正確に切り出すことが可能となった。
次に選び取った核物質を含む粒子に対して，Pu

や Uの同位体組成を表面電離型質量分析装置
（TIMS：Thermal Ionization Mass Spectrometry）で測
定した。このとき，粒子に Puと Uの両方の元素が
混在している場合にも対応して，それぞれの元素の
同位体組成を測定する必要がある。これまでは，Pu

と Uそれぞれの同位体組成分析用に測定試料を分
けて準備し，Pu，Uそれぞれに複数の同位体を順番
に 1個の検出器で測定していた。なぜなら，この測
定では，測定粒子を真空中で高温に加熱してイオン
化させながら同位体組成を測定するので，どちらか
1つの元素の測定を長時間続けると試料がすべてイ
オン化されてなくなってしまうからである。
そこで，筆者らは同位体組成の測定方法にも工夫
を施し，試料の加熱温度をゆっくりと連続的に上げ
ながら同位体比を測定する方法（連続加熱昇温法）
を適用した。この方法を用いることで，1つの試料
から Puと U両方の同位体組成を 1度に測定するこ
とが可能となった。
更に，複数の高感度な検出器を備えたマルチコレ
クタ型表面電離質量分析装置（MC-TIMS）を用い
ることで，複数の同位体を精度良く（既存分析法の
2～3倍向上），同時に測定することを可能にした。
この測定技術を環境試料の分析に用いたところ，核
物質粒子 1粒から Puと Uの両方についてそれぞれ
の同位体組成を測定することに成功した。この測定
方法を用いることで，これまで U中に存在する割
合が低いため測定の不確かさが大きかった U同位
体（234U及び 236U）や 1000兆分の 1 gの超極微量
Pu同位体についても，高感度の検出器を使うこと
で不確かさを 2～6％に抑えて，精度良く測定する
ことが可能となった。
前記の試料前処理技術及び測定法を利用して

IAEAによる分析能力の評価試験を受け，受領した
3試料に対して十分な精度（不確かさ：1～5％）で
同位体組成の分析結果を報告した。IAEAはその測
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定結果が正確であると評価し，原子力機構はこの能
力評価試験に令和 3年 12月 7日付で合格した。こ
れを受けて，今後，IAEAからの依頼により本法に
よる試料分析も実施していくこととなる。それに
よって，原子力機構は IAEAが各国に分析を依頼し
ている主要な分析技術，すなわち，筆者らが既に実
施している化学分離を伴う化学分析技術，大型 2次
イオン質量分析装置（LG-SIMS：Large Geometry 

Secondary Ionization Mass Spectrometry）を用いた粒
子分析技術，そして本法，3つの技術すべてを実施
できる能力を持つ数少ない重要な分析所となった。
原子力機構は，この分析法を含む高感度な分析能力
を有する高い開発能力を持つ研究機関として IAEA

に評価されるだけでなく，ネットワーク分析所とし
て IAEAの活動に対して積極的に貢献していること
から，IAEAより感謝状が令和 4年 3月 3日に贈ら
れた。

3．研究の意義と今後の予定
本研究で開発した IAEA査察試料分析のための極
微小核物質粒子の同位体組成分析技術は，今後，
IAEAから依頼される保障措置環境試料の同位体組
成分析に適用する。トラック試料の中性子照射に原
子力機構の研究炉（JRR-3）を利用すると共に，短
期間で正確かつ精度良い同位体組成分析結果を得る
ために，核物質粒子の判別や測定試料作成の自動化
技術を開発し，それを IAEAの保障措置活動で必要
となる極微量核物質分析に適用していく方針であ
る。我々の分析能力の向上に対し，IAEAは査察能
力の強化につながるとして原子力機構に大きな期待
を寄せている。
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