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Abstract
Basic study on remote analysis by combination of LIBS and Ablation Initiated Resonance Absorption

Spectroscopy (AIRAS) were performed to apply for a rapid and on-site analysis of next generation nuclear fuel
materials contained with Miner Actinides. For the impurity measurement, detection linearity to % order and the
sensitivity of order 100ppm were obtained by LIBS in the sample of the matrix of Lanthanide or Uranium oxide.
For the isotope analysis, the laser system specialized for the resonance spectroscopy by frequency stabilized
semiconductor tunable lasers had been developed, and 235U in natural uranium was clearly detected. These results
suggest that the combination of LIBS and AIRAS will be one of the alternative techniques applicable to the
safeguards analysis for next generation fuels without using of 3He gas neutron detector.

１．はじめに 

原子力の平和利用及び核不拡散の観点から、Pu の量は国際的に信頼性のある計量管理が求められてい

るが、現在の燃料では、放射性核分裂生成物（FP）の除去率が高い高除染燃料であることから、ウラン・

プルトニウム混合酸化物（MOX）燃料においては Pu からの自発核分裂による中性子計測と γ 線分析に

より重量及び同位体組成が非破壊で検認されている

（NDA）。一方、次世代炉燃料として、FP の除去率が低

い低除染のマイナーアクチノイド（MA）含有ウラン・

プルトニウム混合酸化物（MOX）燃料の利用が検討され

ているが、FP の除去率が低い上に、Np、Am、Cm といっ

たMAを含んでおり、特にCmの中性子発生量はPuの 104

倍と高いことから、NDA による効率的な Pu の検認が困

難となる。このため、安全で経済的かつ公正な低除染

燃料の利用推進を図るためには、中性子計測に依らな

い、迅速で遠隔に直接しかもその場で実施できる分析

手法の確立が強く求められる。そこで我々は、多元素

同時分析が可能な LIBS と、着目した同位体の分析が可

能な AIRAS とを組み合わせ、核燃料物質中の組成、不

純物分析と濃縮度評価をほぼ同時に実施可能な手法の

開発を進めている。 

 

２．レーザー誘起プラズマ発光分光分析（LIBS） 

実験装置の概要を図１に示す。単純なスペルトル構

造で、スペクトルの重なり合わない金属元素及びその

合金の発光スペクトルでは、一般的には高感度・高分

解能の計測が実現する（検出感度＜ppm）。しかし、ウ

ラン等アクチノイドでは、その発光スペクトルは極め

て複雑で連続状態に近くなり、母材のスペクトルに混

入した着目元素のスペクトルを見出すことは、特に低

濃度においては困難となる。そこでスペクトル計測結

果をスペクトル成分に分解するデコンボリューション

法により母材と不純物との発光強度成分を導出し、不

純物成分の発光強度評価を行った。減圧希ガス環境下

Fig.1 Schematic view of LIBS experiment

Fig.2 Spectrum deconvolution (left) and
calibration curb (light) of Ca in U matrix.



（2kPa, Ar）でウラン酸化物に混入させた酸化カルシウムの分光を行い、ウラン中の不純物分析特性を

評価した結果の一例を図 2 左に示す。また、これから評価された Ca 成分強度と実際の濃度から、酸化

ウラン中のカルシウム濃度に関する検量線を求めた結果を図 2 右に示す。検量点が少ないため直線に関

する信頼性に欠けるが、様々な濃度の不純物に対して別途実施した摸擬試料による確認から、直線性は

担保されていると考えられる。標準偏差から評価した検出下限値（σ）は 70ppm となり、不確定性を 3

σとすれば、約 200ppm の検出下限を持つ可能性のあることが示された。この他、試料損傷の抑制及び

高感度化を目指し、試料アブレーションとプラズマ加熱を独立したレーザーで行うダブルパルス法も試

みており、100fs レーザーによる試料アブレーション後にナノ秒レーザー入射で再加熱する方法により、

大気中における酸化物試料の発光強度が従来法の 100 倍を超える条件を見出している。 

 

３３．アブレーション共鳴吸収分光分析（AIRAS） 

本法は、パルスレーザーでアブレーションされたプ

ルームに対して線幅の狭い波長可変の連続プローブレ

ーザー光を入射し、原子・イオンによる共鳴吸収信号

から同位体組成を測定するものである。実験装置の概

要を図 3 に示す。プローブ光源には外部共振器付 LD を

自作し、波長を絶対値で安定化させた分光用システム

を構築した。発振波長幅 20MHz 以下の単一波長性能で

周波数ドリフトが 0.1MHz/時以下の安定性と、連続波長

掃引幅 100GHz、周波数同調誤差±0.5MHz 以下の広帯域

精密掃引性能とを同時に実現している。 

Ce濃縮同位体試料を用いて様々な同位体組成の酸化

物固化体試料を作製し、減圧希ガス環境（400Pa, He）

で同位体スペクトルを取得した結果を図 4 左図に、ま

たこの結果から同位体比に対する感度曲線を取得した

例を図 4 右図に示す。感度の直線性とノイズレベルと

比較した検出下限として約 0.05atom%を得た。 

本法を天然ウラン酸化物試料に適用し、存在量が

0.72％の 235U の測定を試みた結果、図 5 に示ように広

範囲に及ぶ測定範囲で十分な感度と分解能で 235U の観

測に成功した。ただし、吸収量の多い 238U の信号には

飽和傾向が観測され、同位体比が大きく異なる測定で

は、吸収率の異なる遷移を用いて比較する二遷移吸収

比較法等を採用する必要のあることも判明した。現在、

この方法による分析特性を取得している。 

４．まとめ 

LIBS と AIRAS をウラン酸化物試料に適用し、不純

物・元素組成や同位体組成に対する感度の直線性と検

出下限を評価した。その結果、非接触で直接かつ短時

間で元素組成や同位体組成の分析が可能であり、3He ガ

スを用いた中性子検出に依らない迅速分析法の一つと

して有用な計測手段と成りうる可能性のあることが示

唆された。今後は、分析精度の評価や粉体、液相に対

する計測の実現性を確認するとともに、MOX燃料中のU、

Pu の識別分析の可能性を実証していく計画である。 
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Fig.4. Calibration curve of Ce isotope

Fig.3 Schematic view of AIRAS setup

Fig.5. Spectrum of natural uranium
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