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固体における高エネルギーイオンのホットアトム化学的過程に関する研究(XV)     
ボロン膜中における高エネルギー重水素のホットアトム化学的挙動に及ぼす酸
素含有効果 
（静岡大理放射研 1、核融合研 2）○吉河朗 1、菊池洋平 1、石川寛匡 1、 
須田泰市 1、大矢恭久 1、芦川直子 2、相良明男 2、野田信明 2、奥野健二 1 

 
はじめに: D-T核融合炉内において、ボロニゼーションが行われた際、ボロンは酸素と容易に
反応し、ボロン酸化物(BxOy)を形成する。また、運転時において、そのようなボロン膜にはプ
ラズマより漏洩したトリチウムが高エネルギーで照射されるため、打ち込まれたトリチウム
は酸素含有ボロン膜中において、照射時の温度に大きく左右される熱平衡化学反応に加え照
射時の温度に左右されないホットアトム化学反応を経て捕捉されることが予想される。従っ
て種々の温度で膜中に照射された高エネルギー水素同位体の化学的挙動について解明を行う
ことは、核融合炉の安全性はもとよりボロンにおける化学的特性を解明する上で重要である。
本研究では、酸素含有ボロン膜において高エネルギーの重水素イオン(D2

+)を種々の照射温度、
イオンフルエンスで照射することで、酸素含有ボロン膜中における水素同位体の化学的挙動
について高エネルギー化学の見地から解明を行った。 
 
実験: ボロン膜は、当大学に設置したプラズマ気相化学蒸着装置(P-CVD)を用いて、シリコン
基板にデカボラン(B10H14 純度 99.99%、第一化成社製)蒸気、ヘリウムガスおよび酸素ガスを
種々の濃度で流すことにより、2 - 35%の酸素を含有させた膜を調製し、それらを試料として
用いた。その後、各試料について 993 Kで 10分間加熱し、不純物を除去した後、室温で 1.0 keV
のD2

+を照射し、1.0×1018 D+ m-2 s-1のフラックスで1.0×1022 D+ m-2のフルエンスまで照射した。
次に、照射された各ボロン膜について、X 線光電子分光法(XPS)測定および昇温脱離(TDS)測
定を行った。加えて 20%の酸素を含有した膜については、照射温度を室温-823 Kと変化させ
て照射した照射温度依存性実験を、そして室温でフルエンスを 0-1.0×1022 D+ m-2と変化させた
フルエンス依存性実験を同様の測定法を用いて行った。 
 
実験結果および考察: XPS測定による化学状態分
析の結果より、20％以上の酸素を含有したボロン
膜においては、B-B 結合に加え酸化ボロン(BxOy)
の形成が確認された。また、TDS測定の結果より、
高純度ボロン膜と比較して酸素を含有させるこ
とで重水素滞留量の大幅な減少が見られた。また、
酸素濃度が増加するにつれ、それはさらに減少し
た。重水素滞留量の減少は、照射中の重水の QMS
スペクトル(m/e=20)より、ホットアトム化学反応
を伴う化学スパッタリングを主とした重水の形
成および放出が起こるためであることが示唆さ
れた。また、重水素の捕捉状態としては、すべて
の試料について B-D-B 結合および B-D 結合の形
成が見られた。加えて 20%以上の酸素を含有させた
ボロン膜については、B-O-D 結合として捕捉される
ことも明らかとなった。B-O-D 結合の化学的挙動に
関しては、図に示した照射温度依存性の結果より、B-D-B結合あるいは B-D結合のそれらと
は異なる挙動を示すことがわかった。図より、各照射温度での照射時において、重水素滞留
量はB-D-B結合およびB-D結合に関しては照射温度の増加とともに一様に減少するが、B-O-D
結合に関しては、照射温度に関わらず、一定量捕捉されることがわかった。以上より、B-D-B
結合および B-D結合に関しては熱平衡化学に基づいた反応であり、B-O-D結合に関してはホ
ットアトム化学反応に属する反応であることが示唆された。本結果より、ボロン膜に酸素を
含有させることで、高エネルギーで照射された水素同位体は熱平衡化学およびホットアトム
化学反応に伴い種々の捕捉状態をとり、特にホットアトム化学反応により、重水および B-O-D
結合が形成することが示唆された。本発表では、フルエンス依存性の結果も踏まえ、膜中の
酸素含有効果についてより詳細な議論を行う予定である。 
 

Studies on hot atom chemical behavior of energetic ions in solids (XV) 
~ The oxygen contamination effects on hot atom chemical behavior of energetic deuterium in boron films ~ 

YOSHIKAWA, A., KIKUCHI, Y., ISHIKAWA, H., SUDA, T., OYA, Y., ASHIKAWA, N., 
SAGARA, A. NODA, N. and OKUNO, K. 
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Study for behavior of tritium adsorption and desorption on the material surface.  

KOBAYSHI, K., HAYSHI, T., YAMANISHI, T., OYA, Y., OKUNO, K.. 

�

��

���

����

�
"
�
�
!
0
)
�
�
�
�
�
�


�
�

� ��� ��� 	�� ����

36,7�:$;

(9��

(9��

(9��

(9��12�#�*�.5-�������
�/%
(9��12�#�*�.5-�	�����
�/%
(9��12�#�*�.5-�	������
�/%

12�#� .5-/%

&12���#����.5-/%���� ��'+
��"��!48

2A02



高純度トリチウムによる金属—水界面での水素同位体移行挙動 
 

(原子力機構) ○林  巧、中村博文、磯部兼嗣、小林和容、山西敏彦 
(静岡大・理)  須田泰市、大矢恭久、奥野健二、 

 

１、緒言  
 水素同位体の金属—水界面での移行挙動は、界面での物理化学的構造と水素及び酸素との

相互作用により大きく変動しうる。これらの現象の理解は、原子炉等での熱交換器等でのト

リチウムの透過など安全取扱／評価上重要であるが、主として界面での水素移行の検出感度

の問題により系統的な実験結果は報告されていない。本研究では、比較的バルクの水素移行

挙動がよく理解されている純鉄配管と高純度のトリチウムを用い、トリチウムの金属から水

中への移行挙動を、水中でのトリチウムの存在化学形を監視しながら連続測定した。 
２、実験 
 図１に実験装置の概略系統を示す。

1kPa のトリチウムガス(>90%-T)を
封入した純鉄配管を水ジャケット内

に設置し、純 He 又は 1%H2 in He ガ

スで 0.8MPa にジャケット内を加圧

パージ(20cc/min)しつつ 423K に加温。

水中へ移行したトリチウムを電離箱、

バブラー、酸化触媒を組み合せた化

学形弁別計測ラインの導入し連続計

測した。約１日毎に水ジャケットを開放し総トリチウム移行量を確認し、純鉄配管や小試験

片の表面観察を実施。全ての水、触媒等を交換。再組立後、トリチウム移行試験を繰返した。 

P
トリチウムガス容器
(SS316部)

流量制御計

ヒーター

CuO

純鉄配管部（SS316に電子

ビーム溶接）
純He 又は
1% H2 in He
balance
パージガス

圧力制御弁

HT捕集用

水バブラー

定期的にバブラー水を採取し、
トリチウム濃度を測定

トリチウムモニタリン
グ用の電離箱

HTO捕集用

水バブラー

ヒーター

　　純鉄試料小片

高温水
ジャケット

流量制御計

純ヘリウム図１ 実験装置概要 

３、結果と考察 
 図２に結果を示す。横軸に積算加熱時間、縦軸に

時間毎のトリチウム移行量（右上）と HT の割合を

示した。結果、１）水へのトリチウム移行速度はガ

ス透過係数からの計算値の約 1/5 程度で、水中加温

で自然形成されるマグネタイト酸化物層に影響さ

れることなく定常的に移行した。２）水中に移行し

たトリチウムは、実験開始直後は HT 成分が顕著に 

(~30%)見られたが、その後時間とともに減少(＜1%)。
酸化物層の自然形成との関係が示唆された。３）パージガスとして水素を導入したが、実験

条件の範囲内では顕著なトリチウム移行挙動の変化は見られなかった。 

図２ トリチウム移行量と化学形の経時変化 

 
Investigation of hydrogen isotope behavior on water-metal boundary by using pure tritium 
HAYASHI, T., NAKAMURA, H., ISOBE, K., KOBAYASHI, K., YAMANISHI, T., SUDA, T., OYA, 
Y., OKUNO, K., 
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㋦金中の Pb-210 定量ᴺのᡷ⦟ 

（金ᴛ大㒮自然 1、日本分ᨆ 2） ○上᧖ᱜ᮸ 1、野ญᱜ安 2、中西 ቁ 1 
 
１㧚はߓに 
㋦金中には㧘ᄤ然の㋦同位体 210Pb が߹れている。その量は㧘金の原ᢱ㋶⍹の↥及

び♖㍰されたᐕઍにより᭽ޘである。ᓸᒙ放✢を測定する႐合㧘ⅣႺ放✢をㆤ⭁するた㧘検

出器のㆤ⭁᧚として㋦金が用されているが㧘210Pb の量がᄙい႐合㧘 210Bi（210Pb のუ変↢

成ᩭ⒳）による動放✢により߅よそ 300keV એਅの㗔ၞのバックグラウン࠼がჇ߃る現象が見

られる。そこで㧘210Pb の量が少ない㋦金をㆬ別用するᔅ要があるが、㋦金のㆬ別に用

できる分ᨆ・定量ᣇᴺとして 210Pb のǫ✢（46.5keV）を測定するᣇᴺ、子ቊᩭ⒳ 210Bi のǪ✢を測定

するᣇᴺ及び子ቊᩭ⒳ 210Po のǩ✢を測定するᣇᴺがあり、ᚒޘは 210Bi のǪ✢を測定するᣇᴺに

DDTC㧙྾Ⴎ化素ṁ媒出ᴺをㆡ用 1)してきた。しかし、このᣇᴺでは、出ṁ媒、試ᢱ量、ᑄ

ᶧಣ理など、現在の分ᨆⅣႺに߅いてᐞつか問題があるのでਅ⸥のようなᡷༀを試みた。 
（DDTC㧦sodium diethyl dithio carbamate ） 

 ２㧚ᣇ  N
  210Pb は、放ᐔⴧにある子ቊᩭ⒳ 210Po（5.3MeV）のǩ✢スࡍクトルを測定して定量する。この

㓙、全体の実験スケールを 10ml એਅの容量（15mL ㆙ᴉ管）に߹るようにした。 
 ㋦金 0.1㨪1㨓を⎣酸でṁかし、ㆡ量を分取して試ᢱとし、EDTA とクࠛン酸で㋦及び鉄等をマ

スク（pH㧦㨪9）した後、DDTC(1㧑)1mL とトルࠛン 5mL をᷝ加し、1 分間ᝄりᷙߗて Po 及び Bi
を出した。機層を 100͠એਅで⫳⊒させ、機物を分解した後、0.5M のႮ酸 3mL にṁ解し、

ン酸の存在ਅ（㨪90͠）、Poࡆスࠦルࠕ をス࠹ンス᧼上に電⌕した後、Si ඨ導体検出器で測定し

た。な߅、化学࿁₸はᣢ⍮量の 209Po（5.1MeV）をᷝ加して᳞た。    
３㧚結果 
  ᡷༀの要ὐは、自然ⅣႺ全㧘ㄦ速ᕈの確㧘ଏ試ᢱ量の減及び定量ਅ㒢の⛽ᜬであったが、

ᡷ⦟したᣇᴺにより、㋦金を分ᨆした結果をǫ✢スࡍクトࡔࡠトリーによる結果とに示す。 
試 ᢱ 

（㋦金） 
試ᢱ量 
（mg） 

化学࿁₸

（㧑） 

210Pb（ 210Po）Bq/g ㋦

ǩ✢スࡍクトル  N

210Pb Bq/㨓㋦ 
ǫ✢スࡍクトル  N

A 16.1 73 1.93r0.13 1.85r0.07 
B 9.2 

9.2 
68 
71 

3. 08r0.23 
3. 32r0.19 

3.13r0.13 

C 20.5 75 1.35r0.08 1.41r0.06 
D 31.8 64 0.28r0.03 0.32r0.08 

金ᴛၔ㋦ⅽ 110 68 0.004r0.001 0.005r0.002 

化学分離㧦5 時間、測定㧦A㨪D 80,000 ⑽、金ᴛၔ㋦ⅽ 230,000 ⑽（ǩ）、400,000 ⑽（ǫ） 
1) M. Uesugi et al., RADIOISOTOPES, 31, 131-134 (1982). 
 
Improvements on determination of 210Pb in lead 
UESUGI, M., NOGUCHI, M., NAKANISH, T.    
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 ッ࡚ࠪントラック検出器の化学ࠛッチングによるࠖࡈ
ウラン☸子のỚ❗度別検出ᴺの開⊒（２） 

（原子力機構）○᧘ ⥌、ญ ৻成、㋈ᧁ 大テ、દᄹᎹ Ả、ᳯဈ 文ቁ、

間ᨩ ᱜ、᪉ ⡡、◉原 િᄦ、⥓田 重和 
 
ッࠪࠖࡈこれ߹での研究で、㓚ភ置ⅣႺ試ᢱ中のᭂᓸ⚦のウラン☸子をޤにߓはޣ

࡚ントラック
FT�ᴺにより検出する㓙に、FT検出器のࠛッチング時間をᓮすることに

よりウラン☸子のỚ❗度別検出がน⢻であることを示した1), 2)。しかし、FTの形⁁（本数）

にଐ存するࠛッチング時間のᓮでは、☸ᓘの小さい高Ớ❗度の☸子と☸ᓘの大きߌߛ

いૐỚ❗度の☸子との別が࿎㔍であることもらかになった。これは、ウラン☸子に

よるFTのࠛッチング挙動は☸子のỚ❗度ߌߛではなく、☸ᓘにもଐ存するたである。

࿁は、ウラン☸子のỚ❗度別検出ᴺの♖度をより高るたに、FT検出器のࠛッチン

グ時間のᓮに加߃て☸ᓘの比較も行った。その結果について報告する。 


⾰ウラン☸子㧦ウラン同位体ᮡḰ物ޤ実験ᣇᴺޣU3O8�の 10%Ớ❗とᄤ然組成のウラン

☸子をᷙߗたỚ❗度ᷙ合試ᢱ。試ᢱ作及びࠛッチング㧦ウラン☸子をスࡢイࡊ᧚ 

TX304, Texwipe�にઃ⌕させ、2 Ბᑼ☸子ๆᒁᴺにより☸ᓘ分Ꮣが 1㨪3 μmの☸子をࡐリ

ࠞーࡏネート（PC）ࠖࡈルター上に㓸した。࿁された☸子の☸ᓘ分Ꮣについては、

SEM-EDXを用いて確認した。そのࠖࡈルターを機ṁでṁ解して再࿕化することによ

り☸子を㐽ߓこたࠖࡈルム試ᢱ（☸子層）にした。☸子層上にPCのFT検出器を重ߨ、

原子力機構の研究炉
JRR-4�により熱中ᕈ子ᾖ
、ルࠛンス㧦8�1014 n/cm2)を行った後ࡈ

45͠の 1M NaOHṁᶧ中にてFT検出器のࠛッチングを行った。同位体比測定㧦表面電離ဳ

⾰量分ᨆ器
TIMS�
TRITON, Thermo Fishier Scientific�。 

ᄤ然組成とޤ結果及び考察ޣ 10%Ớ❗の

ウランがච分検出されるࠛッチング時間

として、それߙれ 100 分と 270 分を用い

た。߹100、ߕ 分のࠛッチングで検出さ

れた☸子にኻして同位体比測定を行った

結果、すߴて 10%Ớ❗ウランであった。

৻ᣇ、270 分のࠛッチングにより検出さ

れた FT とそれにኻᔕするウラン☸子の

を図１に示す。(a)と(b)の FT 形⁁から

はᄤ然組成と 10%Ớ❗のウランの別が

㔍しいが、それにኻᔕする☸子の大きさ

から、(c)は 10%Ớ❗、(d)はᄤ然組成と੍

測され、同位体比測定の結果はそれと৻

⥌した。このように検出器のࠛッチング

時間のᓮと☸ᓘを比較することにより、

ウラン☸子のỚ❗度別検出がよりᱜ確に出᧪ることが示された。 
1) C. G. LEE, et al., Jan. J. Appl. Phys., 45 (2006) L1121. 
2) ᧘ら、J. Nucl. Radiochem. Sci. Suppl., 7 (2006) 74. 

 
Development of the uranium-enrichment screening method for particles by chemical etching of 
fission track detector (2) 
LEE, C. G., IGUCHI, K., SUZUKI, D., ESAKA, F., MAGARA, M., SAKURAI, S.,  
SHINOHARA, N., USUDA, S. 

Fig. 1 Microscopic images of fission tracks (a, b) 
and the corresponding uranium particles (c, d).  
(Scale bars: 10 μm).
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ᓸ↢物と☼㋶物のᷙ合物への 2W
8+�のๆ⌕ 
 
(原子力機構) ○大⽾敏彦、የፒථ㇢、㚅西直文、ဈ本文ᓼ、㋈ᧁ⟵ⷙ 
(電中研)  ศ田ፏብ 

 
はߓに� ფ中の2W移行にߌ߅るᓸ↢物のᓎ割はਇである。そこで、2W
8+�を用いてᓸ

↢物（$CEKNNWU UWDVKNKU）と☼㋶物（ࠞࠝリ࠽イト）のᷙ合物へのๆ⌕挙動を検⸛した。

ๆ⌕挙動を解するたには化学⁁ᘒの変化をらかにすることがᔅ要である。そこで、ๆ

⌕した2Wの交換ᕈを1M CH3COOKṁᶧを用いた⣕離実験により検⸛するとともに、ๆ⌕過程

にߌ߅る酸化数の変化をน視ๆశスࡍクトル測定により⺞ߴた。 

実験ᣇᴺ� 実験では、あらかߓၭ㙃したᓸ↢物（��� Ix.��）あるいは☼（�� Ix.��）（ࠞ

ࠝリ࠽イト、☼学ળᮡḰ試ᢱ）をṌ⩶したࡐリスチン容器内に分取した後、2W
8+�ṁᶧ


�Z����/�、��ON（����/ 0C%N）を加߃た。ṁᶧのR*を���となるように�/ *%N及び�/ 0C1*ṁ

ᶧにより⺞ᢛした後、グࡠーブࡏックス内で��時間、ቶ温で静置した。R*は�、��及び��時間

後に再⺞ᢛし、同時にᡬᜈを行った。߹た、ᓸ↢物（���� Ix.��）及び☼（�� Ix.��）を

条件で行った。ๆߓ合物へのๆ⌕実験も、同ᷙ ⌕実験⚳ੌ後、ṁᶧ相を㆙ᔃ分離（����TRO、

��分間）により࿕相から分離した後、ṁᶧ中の2WỚ度をᶧ体ࠪンチー࡚ࠪンにより測定し

た。࿕相は⣕離実験にଏした。⣕離実験では、１/ %*�%11-ṁᶧ
R*��を用いた。߹た、ṁᶧ

中及びๆ⌕した2Wの酸化数をน視ๆశスࡍクトルにより測定した。ᓸ↢物、☼及びᷙ合物

にๆ⌕した2Wは、���リン酸ṁᶧ（リン酸ṁᶧを等量のイࠝン交換水で⭯たもの）によりṁ

離し、น視ๆశスࡍクトルを測定した。2Wをๆ⌕したᷙ合物を水ᵞ、ੇ῎後、5'/�'&5により

分ᨆした。 

結果及び考察� 約 ���の2Wがᓸ↢物及び☼にๆ⌕した。ᓸ↢物及び☼から �/ %*�%11-

ṁᶧにより⣕離した2Wの割合は、それߙれ �� 及び ��㧑であった。ᓸ↢物にๆ⌕した2Wの酸

化数は+8価であった。৻ᣇ、☼の႐合には8+価の߹߹であった。これらの結果から、2W
8+�

はᓸ↢物へๆ⌕される過程で2W
+8�にㆶరされ、�/ %*�%11-ṁᶧでは⣕離できない化学⁁ᘒ

に変ࠊることがࠊかる。৻ᣇ、☼へのๆ⌕過程では酸化数は変化せ�%11*% /�、ߕ-ṁᶧで

⣕離される化学⁁ᘒであった。 

ᷙ合物にๆ⌕した2Wの割合は ��㧑であり、ᓸ↢物及び☼と߶߷同ߓであった。�/ %*�%11-

ṁᶧにより約 ��㧑の2Wが⣕離した。ๆ⌕した2Wの酸化数は+8価であった。さらに、5'/�'&5

分ᨆの結果、߶とࠎどの2Wはᓸ↢物のᔅ須ర素である2及び5とともに検出された。ᷙ合物か

らの⣕離․ᕈがᓸ↢物にૃていること、酸化数がᓸ↢物にๆ⌕した႐合と৻⥌していること、

及び2Wがᓸ↢物とともに存在することから、2W
8+�はᷙ合物にๆ⌕する過程でㆬᛯ的にᓸ↢

物にๆ⌕し、化学⁁ᘒはนṁᕈの8+価からṁ解度が小さな+8価に変ࠊると考߃られる。した

がって、ᓸ↢物は2W
8+�の移行に関してფの主たる構成成分である☼よりも大きなㆃᑧ

ല果を示すと考߃られる。 
 
Sorption of Pu(VI) by the mixture of bacteria and clay 
OHNUKI, T., OZAKI, T., KOZAI, N., SAKAMOTO, F., SUZUKI, Y., YOSHIDA, T. 
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