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軍治

核燃料の照射によって生成される核分裂生成ガスの放出挙動の研究は核燃料の性質の評価だけでな

く，原子炉における燃料棒の設計，燃料棒の破損による放射能の事故解析さらには無被覆燃料体の開

発などに対する基準となり，核燃料の原子炉への適用性および安全性を確保する上に重要である。

核分裂生成ガスの放出においてはリコイ jレ，ノックアウトおよび拡散が代表的な放出の機構とされ

ているが，なかでも拡散による放出は燃料の温度や燃料の物理・化学的性質と密接な関係をもち，特

に高温で運転される動力用原子炉において重要な機構とされている口したがって，核分裂生成ガスの

放出の研究においては拡散による放出挙動を追求することが核燃料の評価ならびに原子炉への適用性

を知る上に必要である。

本研究は ]RR-1 において低温(1000 c 以下)で低照射した金属ウラン，ウラン炭化物および二

酸化ウラン燃料体から核分裂生成ガスの主として拡散による放出挙動を照射後加熱することにより考

察し，拡散の基礎となる拡散係数を求めると共に，燃料の物理・化学的性質と核分裂生成ガスの放出

の関連性を調べ，さらに実用面における燃料の評価，燃料体の製造条件に対する考察など原子炉にお

ける燃料の適用性について研究した。

第 1 章においては従来の研究の結果について考察し，本研究を行なうための予備考察をした。

照射によって生成される核分裂生成ガスは大部分が安定元素の Xe および Kr であるが，実験を

行なう上には放射性の，かっ，単一の元素について追跡するのが便宜であり，照射条件や実験方法か

ら本研究では 133Xe を追跡子として撰定した。燃料(試料)の照射条件は熱中性子束 3x 10J1 njcm2sec, 

照射温度 1000 C 以下，照射時間 5 時間，総熱中性子 5 X 1015 njcm2 である口また，実験方法とし

て試料の加熱に際しては，雰囲気中の不純物ガスの影響を極力さけるために真空下外部加熱方式を採

-646-



用した。

第 2 章においては結晶粒度を異にした種々の金属ウラン燃料について， 4000 --8000 C の加熱によ

る金属ウランの結晶粒度，結晶成長および相変態などの結品組織変化や，加熱雰囲気中の微量不純物

ガスと活性な金属ウランの表面反応などと核分裂生成aガスの拡散による放出の関係について研究し

た。

金属ウランは 10- 5mmHg 以下の高真空加熱下でも雰囲気中の不純物ガスと表面反応を起乙し核分

裂生成ガスの放出に支配的な因子となるととがわかり，従来から報告されている拡散係数の 105 !C 

及ぶ相違は，これらの表面反応によって影響を受けていることを明らかにした。 10- 5 mm Hg の真

( ~21 ， 900 ¥ 
空下における拡散係数は D=68 X 10-10 exp トー←一一) cm2jsec が得られたが，表面反応を伴わ

¥ RT / 

ない金属ウランの拡散係数はさらに低く，乙のことより燃料中の核分裂生成ガスの保留性が高く，し

たがって核分裂生成ガスが金属ウランの体積膨張を起こす要因になることが推定できた。結晶粒度の

相違や相変態は核分裂生成ガスの放出に影響を及ぼさないことがわかった。しかし，結晶粒成長は核

分裂生成ガスの放出を抑制させるような効果があることが明らかにされた。

第 3 章においてはウラン炭化物からの核分裂生成ガスの放出として，まず溶融および焼結ー炭化ウ

ラン粉末について 9000
--14000 C の加熱過程における核分裂生成ガスの拡散による放出挙動を調

べ，次にー炭化ウランと二炭化ウランを種々に配合したウラン炭化物焼結ペレットおよび炭化ジノレ

コニウムや炭化ニオブとー炭化ウランの三元固溶焼結ペレットからの核分裂生成ガスの放出挙動を

14000 C に至る加熱過程で求め，化学組成の相違，粉末と焼結体の相違ならびに化学反応と核分裂生

成ガスの放出の関連性について研究した。

ウラン炭化物の 10000 C 以下の低温における核分裂生成ガスの放出は 10000 C 以上の高温におけ

る拡散による放出とは異なり，ウラン炭化物表面に吸着している不純物ガスとの酸化反応によって促

進され，酸化反応速度と不純物ガスの脱着速度との相関性から 3000--4000 C の低温で酸化が最も激

しく，かつガスの放出も著しく高くなることがわかった。 10000 C 以上の高温においては拡散のモデ

ノレに従った放出を示し，ウラン炭化物の化学組成，粉末と焼結体の区別，溶融体と焼結体の区別はな

く，ほぼ等しい拡散係数を示し， 1400口 C の拡散係数は 1x 10-16--2 X 10-15 cm2 jsec，活性化エネ lレ

ギーは 50--85 Kcaljmol が得られた。乙れらの活性化エネノレギーはー炭化ウランの原子空孔形成と

移動の活性化エネノレギーとまたー炭化ウランのウランおよび炭素の自己拡散の活性化エネルギーと一

致することがわかった。しかし，一炭化ウランと炭化ジノレコニウムまたは炭化ニオブの三元国溶体か

らの拡散係数はウラン炭化物よりも 1 桁程度高く，これは結晶粒度の相違に起因していることが推定

できた。一炭化ウランと二炭化ウランによる三，二炭化ウランの合成反応は従来からの予測に反し，

核分裂生成ガスの放出を促進させるような効果を示さなかった口

第 4 章においては二酸化ウランからの核分裂生成ガスの放出として，同じ二酸化ウラン粉末から出

発した圧粉体を焼結の雰囲気(水素中および真空中)と焼結温度を異にして理論密度比が90%--96%

の種々の二酸化ウラン焼結ペレットを製作し，それらのペレットからの核分裂生成ガスの放出挙動を

14000 C までの加熱過程で求め，二酸化ウラン焼結体の密度，比表面積， üjU 比および不純物ガス

の影響などの物理・化学的性質と核分裂生成ガスの放出の関係について研究したD
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二酸化ウラン焼結体からの低温における核分裂生成ガスの放出はウラン炭化物と同じように， 3000 

-4000 C で二酸化ウラン表面に吸着している不純物酸素による表面反応が大で，乙れによって核分裂

生成ガスの放出が促進される乙とがわかった。理論密度比90%-94%の比較的密度の低い二酸化ウラ

ン焼結体は 12000 C 以上の加熱において焼結性が進行し，乙れに伴って核分裂生成ガスの放出が著し

く減少することがわかった。しかし， 12000 C 以下の焼結性の進行前の温度におドては，このような

焼結体からの核分裂生成ガスの放出は高く，乙の原因は結晶粒内の閉気孔の粒界への移動に伴った核

分裂生成ガスの粒界への移動と開気孔に近い状態の粒界からの拡散によって放出されるためである乙

とがわかった。したがって，低密度焼結体からの核分裂生成ガスの拡散係数は低温で高く，高温で低

く，活性化エネ jレギーを低下させる乙とがわかった。理論密度比が96%以上の高密度焼結体からの拡

散係数は 14000 C で 1x10- 15-5x10-15 cm2jsec，活性化エネ jレギーは 65-90 Kcaljmol で，ウラ

ン炭化物からの拡散係数とほぼ等しいが，従来から二酸化ウランについて報告されている拡散係数の

最低限に位する値となる乙とがわかったD このような相違には本研究の低密度焼結体に認められたよ

うな加熱中の結晶の変化に起因する要素があるととがわかった。また， OjU 比は核分裂生成ガスの

放出と密接な関係をもち，真空焼結体 (OjUキ2.007)からの核分裂生成ガスの放出は水素焼結体 (Oj

Uキ2.000) よりも拡散係数にして 2-4 倍高くなることが認められた。

第 5 章においては核燃料の低温・低照射中に放出される核分裂生成ガスの挙動として，金属ウラン

ウラン炭化物焼結ペレットおよび二酸化ウラン焼結ペレットを1000 C 以下の低温で，総熱中性子 5x

10日 njcm2 の照射中に放出される核分裂生成ガスの挙動を照射後，試料照射管における核分裂生成

ガスの分布および量を知る乙とにより研究した。

核分裂片のリコイ Jレによる放出は高エネ Jレギーをもって試料を通過し，照射管内の空聞に留ること

なくほぼ 100労が照射管壁中または照射管内空間の障害物中に捕獲される乙とがわかった。また，照

射管内の空聞に放出される核分裂生成ガスは核燃料の材料には無関係に燃焼度と試料の比表面積に比

例する放出を示し，核分裂片のリコイルによる熱スパイクを主体としたノックアウト機構によって放

出され，ノックアウトの影響を受け核分裂生成ガスの放出に関与するウラン原子の数は従来から予測

されている数よりも遥かに大で約 105 原子となる乙とを明らかにした。

以上の結果から，各核燃料物質からの核分裂生成ガスの主として拡散による放出と燃料の物理・化

学的な性質との関連性について多くの知見が得られ，また原子炉に対する重要な基礎資料を得た。

論文の審査結果の要旨

本論文は核燃料の照射によって生成される核分裂生成ガスの放出挙動について研究したものであ

る口放出機構についてはリコイノレ，ノックアウトおよび拡散によるものがあり，特に拡散による放出

は燃料の温度や物理化学的性質と密接な関係をもち高温で運転される動力用原子炉において重要な機

構とされている。本研究は ]RR-1 を使用して低温で低照射した金属ウラン，ウラン炭化物および

二酸化ウラン燃料体からの主として拡散による放出挙動を研究したもので緒言本論 5 章および総括よ
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りなっている。

緒言においては本研究の目的と意義をのべている。

第 1 章は予備考察であって従来のこの種の研究の結果について考察するとともに，本研究を行なう

ための予備考察を行なっている。すなわち追跡子として 133Xe を選んだ理由と照射前後の実験方法

について詳述している。

第 2 章は金属ウランよりの核分裂生成ガスの放出について研究したものであって，照射後の金属ウ

ランを4000--8000 C に加熱し，核分裂生成ガスの放出と金属ウランの結晶粒度，結晶成長，相変態な

らびに加熱雰囲気中の徴量不純物ガスと金属ウランの表面反応等との関係を求めたものである。金属

ウランは 10-5 mmHg 以下の真空中でも雰囲気中の不純物ガスと反応し，核分裂生成ガスの放出に

方配的な因子となり，従来報告されている拡散係数の 104 におよぶ相違はこの種の表面反応によっ

て影響されたもので，金属ウランの拡散係数はさらに低いと述べており，この際の拡散係数をもとめ

ている。また結品粒度の相違や相変態は単なる加熱冷却では影響のないことがわかったと述べている

第 3 章はウラン炭化物からの核分裂生成ガスの放出について研究たしものであって，試料としては

各種の方法で製造した UC， UC2，それら混合物ならびに UC- ZrC, UC-NbC 等について実験を

行なっている。ウラン炭化物の 10000 C 以下の温度における核分裂生成ガスの放出は，主としてウラ

ン炭化物の表面に吸着している酸素による酸化反応によって促進され， 3000 --4000 C で放出が著しく

顕著なることを見出している。一方 10000 C 以上の高温では拡散の法則に従った放出を示し，ウラン

炭化物の製造法，化学組成に関係なくほぼ等しい拡散係数を示し， 14000 C におけ活性化エネノレギー

は50--85 Kcaljmol であり，乙の値より放出機構を考察している D

第 4 章は二酸化ウランからの核分裂生成ガスの放出について研究したものであって，理論密度90労

--96% の種々の二酸化ウラン焼結体を製作し， 密度， 比表面積， OjU 比および不純物ガスの影響

等と核分裂生成ガスの放出の関係を求めている口二酸化ウラン焼結体よりの分裂生成ガスの放出は

10000 C 以下ではウラン炭化物と同じように酸素による表面反応で促進される。また拡散係数の正確

な値を求めるためには密度96%以上のものを使用しなければならないとし， 14000 C での拡散係数活

性化エネノレギーを求め，従来報告されている値について考察を行なっている。また O/U 比は分裂ガ

ス放出とは密接な関係をもち，真空焼結体からの放出は水素焼結体よりも拡散係数にして 2--4 倍高

くなったと述べている。

第 5 章は核燃料の低温低照射中に放出される核分裂生成ガスの挙動を金属ウラン，ウラン炭化物お

よび二酸化ウランについて研究したものである。照射管内の空聞に放出される核分裂生成ガスは核燃

料の種類には無関係に燃焼度と試料の比表面積に比例する放出を示し，熱スパイクを主体としたノッ

クアウト機構によって放出されることを明らかにしている。

総括は以上の結果をまとめたものである。

本論文は各種核燃料物質からの核分裂生成ガスの主として拡散による放出と燃料の物理，化学的性

質との関連性について研究したものであって，本研究の結果核燃料の評価，原子炉における燃料棒の

設計，さらには無被覆燃料体の開発などに対する数多くの知見が得られた。このことは原子力工学な

らびに原子力工業の発展に寄与するところ大である口

よって本論文は博士論文として十分価値のあるものと認める。

-649-




