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    Beta decay heat released from fission products (FPs) has been measured for fast-neutron fissions

of 235U, 239Pu and 233U using the radiation spectrometry method. The sample irradiations were

for 10, 60 and 300s (10 and 100s for 233U) in the fast neutron source reactor YAYOI of the

University of Tokyo. Spectral data for β-ray were obtained at post-irradiation time intervals

ranging 11～26,000s using a plastic scintillation detector combined with a transmission type

proportional counter to eliminate γ-ray effects. The data were processed to the form of β-energy

release rates per fission for each set of time-interval parameters. The standard representation

of the decay heat following fission pulse (in cooling times ranging 19～24,000s) was provided from

the β-energy release rates. The experimental uncertainties (1σ) of the decay heat data were

within 5%.

    The present results are compared with three summation calculations using JNDC, TASAKA

and ENDF/B-IV FP decay data libraries, and with other experimental results. As the results of

these comparisons, it appears that the values calculated using JNDC FP decay data library agree

very well with the measured values.
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        I. 緒 言

 高速中性子核分裂による核分裂生成物(FP)か らの崩

壊熱の測定例は少な く,こ れまでに次の5グ ループの

実験があるにす ぎない。放 射線計測法を用いた実験 と

して,(1) Fisher & Engle(1)による高速パ ルス炉Godiva

IIにお いてパ ルス照射 した232Th, 233U, 235U, 238Uお よ

び239Pu試 料か らの γ線崩壊熱を冷却時間0.2～45sの

範囲で測定 した実験,(2) Bunney & Sam(2)に よる電子

線型 加速器を用いた(γ,n)反応中 性 子 源 で 照 射 した

235Uと238U試 料 か ら放 出 され る γ 線 エネ ル ギ ー ス ペ

ク トルを 冷 却時 間15min～78hの 範 囲 で 測 定 した 実

験,(3) Murphyら(3)に よ るゼ ロ出 力 高速 炉Zebraを 用 い

て105s照 射 した235Uお よび239Pu試 料 か ら の β線 崩

壊 熱 を 冷 却 時 間44s (235Uに つ いて)あ る い は14s
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 (239Puに ついて)～3×107sの 範囲で測定 した 実験が

 ある。 カロ リー メータ法を用 い た 実 験 と しては,(4)

 Johnston(4)に よるDounreay Fast Reactorを 用いて82

お よび125dの 間で断続的に照 射 した239Pu試 料 か ら

 の崩壊熱を冷却時間40～150dに わ た って 測定 した 実

 験,お よび(5) Costaら(5)によるRapsodie Fast Reactorに

 おい て3年 間照射 した235Uと239Puの 混合燃料 ピンか

 らの崩壊熱を冷却時 間21～86dの 間で測定 した実験が

 ある。 しか し,こ れ らの実験 データの うち原子炉の安

全性上重要な冷却時間範囲で測定精 度が よく,し かも

最近の総和計 算値 との一致が よい ものはMurphyら の

実験値 のみである。 この ように高速中性子核 分裂 によ

 るFPの 崩壊熱の 実験データは,熱 中性子核 分裂 によ

るFPか らの崩壊熱の実験 データと比べて質,量 ともに

不充分な状態である。

  高速中性子核 分裂 に よるFPか らの崩壊熱を原子炉

の安全性 上重要 な冷却時間範 囲において,高 速炉 の安

全性上要 求され る精度(6)内で実験的に得 ること,そ の

結果 を基 に総和計算値の評価 を行 うことを 目的 と して

実験を行 なった。実験は東京大 学 高速 中性子源炉「弥

生」で照射 された235U, 239Pu, 233U試 料 か らの β線 エ

ネルギ ースペ ク トルを冷却時間の関数 として測定 し,

それか らβ線崩壊熱を求める方法,い わゆ る放射線計

測法を用 いて行な った。 これ らの実験値 と現在 国内 で

よく使用 されてい る3種 のFP崩 壊 デ ータ ライブラ リ

ーを用いた総和計算値 お よびMurphyら の実験値 との

比較検討を行な った。 γ線崩壊熱の測定結果 について

はす でに報 告 している(7)。

         II. 実 験

 235U, 239Pu, 233Uの 高速中性子核分裂に よるFPか ら

のβ線崩壊熱を放 射線計測法を用いて測定 した。試料

は「弥生」のB運 転位置 グ レージ ン グ孔(8)(9)内で照製さ

れた。照射後 の試料か ら放 出 され るβ線のエネルギー

スペ ク トルは β-γ弁別用透過型比例計数管 と,井 戸型

プ ラスチ ックシンチ レー ション検出器 とを組み合わせ

た β線 スペ ク トロメータを用いて測定 された。 β線崩

壊熱は測定 された パルス波高分布を単位測定時間,1

核分裂 当 りに規格化 したエネルギースペ クトルに変換

した後にエネルギーについて積分す ることによ り求め

られた。核 分裂数 の決定はGe検 出器を用 いて特定の

FP核 種か ら放出 され る γ線の強度を測 定す ることに

より行われた。

 実験で用いた試料,照 射および測定の手順,核 分裂数

の測定方法等は γ線 崩壊熱 の測定(7)の場合 と同 じであ

る。 したがって,γ 線 崩壊熱の測定の場合 と同 じとこ

ろは基本的 な点のみを記述 し,異 な る点のみを詳細に

述べる。

 1. 試料 および照射装置

 実験 に用いた試料 は直径18mm,厚 さ0.1mmのTi

箔上 に直径10mmの 大 きさで235U, 239Puあ るいは233U

金属を約1.6mg均 一 に電着 し,電 着面上 に厚 さ10g/

mm2のマ イラー フィルムをかぶせ,周 囲を塩化 ビニール

製 リングで固定 したものである。核分裂性 物質 やFP

の飛散,漏洩 を防 ぐため,こ れ らの試料 の 電 着面に さ

らに厚 さ32g/mm2の マ イラー フィルムを のせて周囲を

接 着材 で固定 し,厚 さ26g/mm2の ポ リエチ レン袋 に入

れ て密封 した状 態で使用 した。試料はポ リエチ レン製

カプセルの先端 に電着面を外 向きに して装着 され,照

射 された。

 試料 の照射は「弥生」B運 転 位置 グレージ ング孔中心

に照射位置を もつ気送管照射装置を用 いて行われた。

照射位置 におけ る中性子 エネルギースペ ク トル(10)を核

分裂 エネルギー スペ ク トル と,1,000MWeのNa冷 却

高速増殖炉の中 性子 エ ネルギースペ クトル(11)と合わ

せてFig. 1に 示す。

Fig. 1 Neutron energy spectrum at center

       of grazing hole of YAYOI reactor

       where samples were irradiated

 試料を装着 した カプセルは原子炉の定常運転状態の

ときに約20m/sの 速度で照射位置 まで 搬 送 され,照

射終了時には同 じ速度で引 き戻 され る。 カプセルの反

応度は小さいので,カ プセルの挿入 ・引出 しに伴 う原子

炉へ の外乱は小 さく,照 射位置 での中性 子束の変動は

無視 で きる。 したが って,試 料 内で発生す る核 分裂反

応率は照射時間中一定 であると仮定で きる。照射時間

の制御は気送管照射装置の 制 御 装 置 で行なって いる

が,カ プセルの挿入 ・引 出 しは制御装置の信号 に より電
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磁弁を開閉 させるこ とで行われ るため,照 射時間の精

度は約0.1sで ある。

 2. β線スペ ク トロ メータとその特性

 照射試料から放 出され る時間依存 エネルギースペ ク

トルを大気圧 中で測定で きる新 しいβ線 スペ クトロメ

ータを開発 した。 この β線スペ ク トロメータは β-γ弁

別用透過型比例計数管 と井戸型 プラスチ ックシンチ レ

ーション検出器 とか ら構成 されている。β-γ弁別用透

過型比例計数管 は1辺 が150mmの 正 方 形 で厚 さ20

mmの 箱型で,両面の中心に直径60mmの 透過窓を もつ

形状を している(Fig. 2)。 この箱は2mm厚 のAl製

で,透 過窓には金蒸着が施 されたポ リバラキシ レンの

薄膜(厚 さ約1.5g/mm2)が 張 られ ている。陽極線は0.05

mmφ の タングステ ン線で,平 行等間隔に5本 張 られ

ている。 この比例計数管はPRガ ス(Ar 90%+CH4 10

%)を 用いたガスフ ロー型で,50keV以 上の β線を計

測でき,100keV以 上の γ線に対す る感度は無視で き

るほど小 さい特性を もってい る。 この比例計数管のパ

ルス間の分解時 間の実測値は(9.0±0.5) μsである。

Fig. 2 Well-type plastic scintillation detector

       and transmission type proportional counter

 井戸型 プラスチ ックシンチ レー タは直径50.8mm,

長 さ50mmの 円柱で,片 面中心に入口径16mm,底 面

径30mmで 深 さ20mmの 井戸を もった形状を してい

る。井戸の反対面には光電子増倍管(EMI-9813KB)が

取 り付け られてい る。光電子増倍管の接着面を除 く全

面には光反射膜 としてVHエ ナメル白色塗料が0.1mm

厚で塗布 されてい る。 また,光 遮蔽 として34g/mm2厚

の黒色ポ リエチ レンフ ィルムが使用 されている。 シン

チ レータ前面は直径15mmの 入射孔を もつPbで 内張

りされ たAl製 遮蔽,側 面はPb製 遮蔽で 覆 わ れ てい

る(Fig. 2)。

 β-γ弁別用透過型比例計数管 をプ ラスチ ックシンチ

レー ション検出器の前面に中心 を合わせて密着 させて

使用す る。 シンチ レー ション検 出器 と反対側の透過窓

には直径15mmの 入射孔をもつ厚 さ9mmのPbで 内

張 りされたAl製 コ リメータが取 り付 け られ ている。

照射 された試料 は コリメータ前面か ら3mmの 位置 に

止 まるよ うに試料 受けが設定 されてい る。 この状態 で

の試料 とブラスチ ックシンチ レータの井戸底面の間 に

ある物質の重 さは約240g/mm2で あ る。両検 出器 の同時

計数を とることによ り,γ 線 の効果 を除外 して β線 の

みのエ ネルギースペク トルが測定できる。

 β線 スペ ク トロメータの応 答関数 は,東 京大学原子

核研究班 の空芯 β線 スペ ク トロメータ(12)(13)から引き出

した単色電子線,標 準 内部転換電子線 源 お よび標準 β

線源を用いて測定 された。空芯 β線 スペク トロメータ

は用いる β線源 のβ線最大エネルギー以下の任意のエ

ネルギ ーの電子線を非常に よいエネル ギー分解 能で得

ることがで きる。 β線源 として144Ce-144Pr線 源を用い

て0.3～2.7MeVの 間の15エ ネルギー点 での単色電子

線 を空芯 β線スペ ク トロメータから外部 に引 き出 し,

その単色電子線 に対す るβ線 スペ ク トロメータの応答

関数を測定 した。 この測定結果 から,ピ ーク位置,ピ ー

ク成分の半値 幅および ピーク成 分に対す る後方散乱に

よる低エネルギー成分の割合の入射電子 エネルギーと

の関係が求め られ た。

 ピーク位置 と入射 電子 エネルギーとの関係は1MeV

以上では直線性が成 り立 ち,1MeV以 下では線源 とシ

ンチ レータとの間 の物質層に よる吸収のため直線性か

らずれて くる。 ピーク成分の形 はガウス関数で よくフ

ィッ トされ,そ の半値幅wは 入射電子エネルギ ーEc

をMeV単 位で表わす と,

(1)

の関 係 式 で表 わ され る(14)。一 方,β 線 スペ ク トロメ ー

タの 検 出 効 率 の絶 対 値 は207Bi, 137Cs, 113Snの 標 準 内 部

転 換 電子 線 源 と204Tl, 89Sr, 90Sr-90Y, 144Ce-144Prの 標 準

β線 源 を 用 い て決 め られ,そ の値 は入 射 電 子 エ ネ ルギ

ーに よ らず一 定 で
,4.42×10-3 (counts/β)で あ る。

 これ らの測 定 結 果 を 用 い て,β 線 エ ネ ル ギ ー0.2～

8MeVの 間 で100群,パ ルス 波 高340群 の 応 答 関 数 を

作成 した 。 応 答 関 数 の エ ネ ル ギ ー群 構 造 をTable 1に
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示 す。また応 答関数の1例 をFig. 3に 示

す。90Sr-90Y標 準 β線源か らの β線の測

定 されたパルス波高分布を この応答関数

を用 いてエネルギースペ ク トルに変換 し

た結果 と計 算された β線 エネル ギースペ

ク トル との比較 図をFig. 4に 示す。実験

値 と計算値 とは1MeV以 上 の面 積で規

格化 してある。低 エネルギー側で若干の

食い違いはあるが,全 体 として両者は よ

く一 致 している。

 3. Ti箔 によるβ線 の後方

   散乱効果 の補正

 用いた試料は0.1mm厚 のTi箔 の上 に

約1.6mgの 核分裂性物質が 電着 されて

い る。電着量 は非常に少ないので自己吸

収の効果は無視で きるが,Ti箔 によるβ

線 の後方散乱 の効果は無視する ことがで

きない。したが って,89Sr, 90Sr-90Y, 144Ce-

144Prの3種 の標準 β線源か らの β線のパ

ルス波高分布を線源の裏面に0 .1mm厚

Ti箔 を置 いた場合 と置 か な い場 合 とで

測定 した。パルス波高分布をエネルギー

スペ ク トルに 変 換 した後,Ti箔 を置 い

た場合 と置かない場合 とのスペ ク トルの

比を とることに より,後 方散乱 効果 の補

正係数を各エネルギー群 ごとに次式のよ

うに求めた。

(2)

3種 の β線源を用 いて得た測定結果 の平均値 として補

正係数を得た。 この結果をFig. 5に 示す。図中で,○

印は実験値,実 線は実験値を フィッ トして得た補正係

Fig. 3 Examples of responses of β-ray spectrom-

        eter to monoenergetic β-rays

Table 1 Energy group structure of response

         matrix of β-ray spectrometer

数 の 最適 値,破 線 は 実 験 値 の バ ラツ キか ら推 定 した誤

差 範 囲 で あ る。 この 図 か らわ か る よ うに,β 線 エ ネ ル

ギ ーが1.2MeV以 上 で は 後方 散 乱 の 効 果 は 無 視 で き

る。 照 射 試 料 か らの β線 エ ネ ル ギ ー スペ ク トル に この

補正 係 数 を 乗 じる こ とに よ り,後 方 散 乱 の効 果 を補 正

す る こ とが で き る。

 4. 冷 却 時 間 依 存 β線 エ ネ ル ギ ー ス ペ ク トル の測 定

 235Uと239Puに 対 して は10s照 射2回,60s照 射1

回,300s照 射1回 の計4回 の照 射 を,233Uに 対 しては

10s照 射2回 と100s照 射1回 の 計3回 の 照 射 を行 う

こ と に よ り,照 射 後11～26,000sの 範 囲 に お け る34点

で 測 定 を行 な った 。1回 目の10s照 射 で は照 射後11～

3,795sの 間 で12回,2回 目の10s照 射 で は 照 射 後17

～4,395sの 間 で1回 目の 測 定 の 際 に 待 ち 時 間 に な っ

てい た 部 分 を12回 測定 した。235Uと239Puの 場 合 は60s

照 射 後170～7,970sの 範 囲 で18回(235U), 170～11,970

sの 範 囲 で20回(239Pu)の 測 定 と,300s照 射後1,250～

25,850sの 範 囲 で16回 の測 定 を 行 な った 。233Uの 場 合

(64)
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Fig. 4 Comparison between measured and

      calculated 90Sr-90Y β-ray spectra

g. 5 Energy dependent correction factors for β-ray

     backscattering effect by Ti backing foil

100s照 射後150～25,950sの 範囲で24回 の測定を行

った。60,300,100sの 照 射後 の測定の場合 は各測

間に2sの データ転送 に必要な待 ち時間が設定 され

いる。 この ような照射 ・測定方 式 に より照射後11～

000sの 範囲で連続的な時間依存 β線エネ ルギース

ク トルが測定 された。

照射に先立ち,各 試料 の固有の放射能か らの β線 エ

ルギースペ クトルの測定を行な った。さらに,試料 が

着されたポ リエチ レン製 カプセル,試料 のTi箔 や接

材等の中性子照射 に伴 う誘導放射能か らの時間依存

β線エ ネルギースペ ク トルを測定す るため,核 分裂

物質が電着 され ていない ことを除けばすべて同一 条

件で作成 され た模擬試料を用いて,前 述 の 照射・測定

方式に基づいて照射 し,測 定を行な った。

 これ らの測定結果 を用いて,照 射時間TR,待 ち時 間

TWお よび測定時間TCの 各組(TR, TW, TC)に 対 して,

照射試料中のFPか らの β線 に よる単位時 間当 りの真

のパルス波高分布が求め られた。

 5. 核分裂数の決定

 照射中に試料 内で発生 した核分裂数は照射後適 当な

冷却時間をおいた後 に97Zrの 娘核である97Nbと97mNb

か ら放出 され る γ線の強度をGe検 出器で測定す るこ

とに よ り求め られた。質量数97の 崩壊系列 において,

97Zrよ り原子番号の小 さい核種 はそ の半減期が97Zrの

半減期(T1/2=16.9h)に 比 べて極端 に短いので無視 し,

97Nbと97mNbの 独立収率は3 .4×10-3%と 小 さいので

無視する ことによ り,97Zr→97Nb(97mNb)→97Moと 崩壊

系列を単純化す ることがで きる。核 分 裂反応率nfは

照射時間中一定 と仮定で き,97ZrをA, 97Nbあ るい は

97mNbをBと 表わす と,次 式 で与え られ る
。

(3)

 ここで, TR:照 射時 間, TW:待 ち時 間

     TC:測 定時間

     CB:目 的 の γ線の ピーク面積

      εB:目 的 の γ線 エネルギーに 対 す るGe

         検出器 の ピーク効率

      bB:目 的の γ線放 出率(分岐 比 と内部転

         換補 正係数の積)

    λA,λβ:核種A, Bの 崩壊定数

     αA:核 種Aの 累積核分裂収率

したが って,全 核 分裂数はNf=nf・TRと して与え ら

れ,97Nbと97mNbと か ら得 られた値 の平 均 値 として

求めた。 ここで,累 積核 分裂収率はRider & Meekの

評価値(15)を,崩 壊定数 とγ線放 出率 はTable of Iso-

topes(第7版)(16)の 値 を使用 した。用いた これ らの値

をTable 2に,得 られた核分裂数をTable 3に 示す。

    III. 測 定結 果 お よび デ ー タ解 析

 235U, 239Pu, 233Uの それぞれの試料 に対 して,照 射時

間TR,待 ち時間TW,測 定時間TCの 組(TR, TW, TC)

ごとに単位時間当 りのパルス波高分布が得 られた。 こ

のパル ス波高分布 をエネルギースペ ク トルに変換 し,

(65)
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Table 2 Parameters used in determination

         of number of fissions

Table 3 Determination of number of fissions

単位核分裂率 当 りに規格化 した後,エ ネル ギーにつ い

て積分す ることによ り有限時間照射崩壊熱を得た。 さ

らに,こ れ らの有限時間照射崩壊熱を瞬時照射崩壊 熱

の形 に変換 した。

 1. β線エ ネルギー スペ ク トルの導出

 パルス波高分布C(I)と エネルギースペ ク トルφ(E)

とは,次 式 で関係づけ られ る。

(4)

ここで,R(I,E)は 第II-2節 で述べた検 出器 の応答関

数である。(4)式 を解いて エネル ギースペ ク トルφ(E)

を求め るのにFERDORコ ー ド(17)を用 いた。 この よ う

に して得 られたエネルギースペ ク トルに,(2)式 で得

られたTi箔 に よる後方散乱補正係数を 乗 じることに

よ り,最 大 エネルギー8MeVで100群 に分割 された β

線 エネル ギースペ ク トルを得た。

β-γ弁別用透過型比例計数管 のパ ルス間の分解時 間

の 実測値 は第II-2節 で 述べた よ うに(9.0±0.5)μsで

あった。一方,シ ンチ レーシ ョン検出器の分解時間 は

比例計数管のものと比べ ると非常に短いので,β 線 ス

ペ ク トロメー タの分解時間は(9.0±0.5) μsと考えて よ

い。照射試料か らの β線 の測定 の際,β-γ 弁 別用透過

型比例計数管 の計数率 は最大2×104cpsに な るので,

その不感時間の補 正が必要 とな る。β-γ弁別用透過型

比例計数管 とシンチ レーシ ョン検出器 とは同時計数測

定 を 行なってい るので,β-γ 弁別用透過型 比例計数管

の不感時間分だけ シンチ レーシ ョン検出器の計数値が

減少す る。 しか し測定 された エネルギースペ ク トルの

形 は変化 しない。 したがって,こ の不感時間に伴 う補

正係数Pは β-γ弁 別用透過型比例計数管の計数率 の測

定時間 内の平均値をn,分 解 時間を τとす ると,

    P=(1-n・ τ)-1 (5)

とな る。 この補正係数Pを(4)式 を解いて得たエネル

ギ ースペ ク トルに,後 方散乱補正係数を乗 じて得た前

述のエネルギースペ ク トルに乗 じることに よ り,真 の

β線エネルギースペ ク トルが得 られ る。

 2. 崩壊熱の導出

 (1) 有限時 間照射崩壊熱

 照射後の試料か ら放出 される β線 エネルギースペ ク

トルは冷却時間 とともに変化 している。 しか し,第II-

4節 で述べた照射 ・測定方式においては,測 定時間TC

は待ち時間TWに 比べ て十分短いので,測 定時間TC内

での β線エネルギースペ ク トルはその形は変化せず,

強度のみが時間 とともに直線的に減少す るもの と仮定

できる。 したが って,前 節 で得 られた各(TR, TW, TC)

ごとの β線エネルギースペ クトルは,TC内 で の平均 の

単位時間当 りのスペ ク トルとみなす ことができ,(be-

tas/MeV・s)の 次 元を もつ。 したが って,冷 却時間t

と して照射終了時点か ら測定時間の中間点 までの時間

(66)
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(TW+1/2TC)を とると,有 限時間照射崩壊熱は

                    (6)

ここで,nf:照 射中に試料 内で発生 した単位時間

       当 りの核分裂数

 Ej,ΔEj:j群 の中心エネル ギー とエネルギー幅

  φ(Ej):j群 のβ線束

と与えられる。(6)式 の右辺第1項 は測定 されたエネ

ルギースペ ク トルか ら計算され る部分であ り,第2項

は測定されたエネルギースペク トルのエネルギー下限

値以下のエネルギーをもつ β線か らの寄 与分であ る。

このエネルギー下 限値 は用いた測定系 の内部バ イアス

レベルに よって決 ま り,そ の値は300keVで あった。

したがって,Emax=8MeV(Imax=100), Emin=300

keV(Imin=6)で ある。300keV以 下 のエ ネ ル ギース

ベ ク トルは測定 されたエ ネルギースペ クトルを0エ ネ

ルギーまで外挿 して求め,そ れ を積分 してエネルギー

下限値以下 のエネル ギーをもつ β線に よる有限時間照

射崩壊熱への寄与分を計算 した。 この寄与分の有限時

間照射崩壊熱全体に対す る割合は1.5～4%の 範囲であ

る。(6)式 で得られた有 限時間照射崩壊熱を次式で与

えられるエネルギー放 出量,つ ま り(1/TR) fissions/sの

割合でTR時 間照射 した後 のTWか ら(TW+TC)時 間

内に放出され るエネルギー

E(TR,TW+1/2TC)=TC・F(TR,TW+1/2TC)/TR

                      (7)

に 変換 した 。235U, 239Pu, 233Uに つ い て(7)式 の形 に し

た測 定 結果 を それ ぞ れTable 4 (a)～(c)に 示 す 。表 に は

β線 放 出量 と β線 平 均 エ ネ ル ギ ー も合 わ せ て載 せ て あ

る。 ここ で,β 線 放 出 量 は次 式 で与 え られ る。

(8)

また,β 線平均 エネルギーは(7)と(8)式 の値の比 と

して与え られ る。

(2) 瞬時照射崩壊熱

 実験 で得 られた有限時間照射崩壊熱を瞬時照射崩壊

熱 に変換 してお くこ とは,任 意の照射条件におけ る崩

壊熱をそれか ら計算 できること,照 射条件 の異 なる他

の実験値 あるいは計算値 との比 較を し易 くす るこ とな

どのため有意義 である。

 照射時 間内で核分裂反応率 が一定 で,生成 されたEP

の中性子反応の効果が無視で きる場 合,待 ち時間TW

が照射時間TRと 測定時間TCの 和 よ り十 分長い,つ

まりTW≫(TR+TC)が 成 り立つ場合は,有 限時間照 射

崩壊熱を照射時 間で割 った 値 は,冷 却 時 間t=TW+

1/2(TR+TC)で の瞬時照射崩壊熱 とみなす ことがで き

る。つま り

  f{TW+1/2(TR+TC)}〓F(TR,TW+1/2TC)/TR

                    (9)

が成 り立つ。一方,TW〓(TR+TC)の 範囲においては

(9)式 が成 り立 たないので,こ の範囲では補 正係数 η

を導入 して,

 f{TW+1/2(TR+TC)}=η ・F(TR,TW+1/2TC)/TR

                    (10)

に よ り瞬時照射崩壊熱に変換 した。 ここで,補 正係数

ηは瞬時照射条件 で冷却時間t=TW+1/2(TR+TC)に

おけ る総和計算値 と,照 射時 間TR,冷 却時間t'=TW

+1/2TCに おけ る有限時間照射条件 での 総和計 算値 と

の比 と して,次 式 によ り求めた。

(11)

補正量 は(TR,TW,TC)=(10s,11s,6s)の 場 合 が 最 大

で,約2.5%で あった。この ように して得た235U, 239Pu,

233Uの β線瞬時照射崩壊熱をそれぞれTable 5 (a)～(c)

に示 すとともにFig. 6 (a)～(c)に図示する。瞬時照 射崩

壊熱 は冷却時間の逆数 にほぼ比例 するので,冷 却時間

を横軸 に,瞬 時照射崩壊熱 と冷却時間 との積 を縦軸 と

して図示 してあ る。

 (3) 誤 差 評 価

 測定誤差の要因 として,(1) パルス波高分布の統計誤

差,(2) パル ス波高分布をエネルギースペ ク トルに変換

する際 に生 じる誤差,(3) Ti箔 による後方散乱補正係数

の誤差,(4) β-γ弁別用透過型比例計数管の不感時間の

補正 に伴 う誤差,(5) 低 エネルギー部へ外挿 された スペ

ク トルの推定誤差,(6) 核分裂数の誤 差,(7) 照射時間の

誤差,(8) 測定時間の誤差を考慮 した。(1), (2), (3)の誤差

はFERDORコ ー ド内 で評価 され,そ の結果が 崩壊熱

に与え る誤差 は1～2 .5%の 範 囲 である。(4)の誤差は

2.5%以 下 である。(5)の推定スペ ク トルには10%の 誤

差を与 えてい るが,そ の結果 が崩壊熱に与え る誤 差は

(67)
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Table 4 (a)～(c) β-ray energy release and yields from fission products

                 created by fast-neutron fission of 235U, 239Pu, 233U

(68)
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Fig. 6 (a)～(c) β energy emission rate following an instan-

   taneous pulse of fast-neutron fissions of 235U, 239Pu and 233U

約1%で ある。(6)の核分裂数 の誤差は測定上

の誤差 と使用 した核 データの誤差 との和 であ

り,2.5～4%の 範囲 である。一方,照 射時間

の誤差は0.1s,測 定時 間の 誤 差 は1%と 推

定 した。

 上記 の各誤 差要因か ら生 じる実験誤差はす

べて独立 と考 え,各 誤差の2乗 和の平方根 と

して全 実験誤差を得た。 この結果,全 実験 誤

差は1標 準偏差(1σ)の値 で5%以 内 で あ っ

た。

   IV. 総 和 計 算 値 お よび 他 の

      実 験 値 と の比 較

 1. 総和計算 との比較

 崩壊熱の計算は総和計 算 コ ー ドDCHAIN

(18)を使用 し,現 在国内で よく使 用され てい る

JNDC FP崩 壊 データ ライ ブ ラ リー(19)～(21),

TASAKA FP崩 壊 デー タ ラ イ ブ ラ リー(22)

お よびENDF/B-IV FP崩 壊 デ ー タ ラ イ ブ

ラリー(23)の3種 の独立 な ラ イ ブラ リーを用

いて行な った。崩壊熱の計算において,生 成

されたFPの 中性子反応の効果 が無視 できる

条件の場合,核 分裂を起こす 中性子の エネル

ギースペ ク トルの効果 は核分裂収率 の中性 子

エネルギー依存性 として取 り扱 われ る。 しか

し,熱 中性子 と核分裂中性子 エネルギースペ

ク トルに対す る核分裂収率を用いた総和計算

値の間には大 きな差 はな い(7)。一方,試 料を

照射 した場の中性子エネルギ ースペ ク トルは

Fig. 1 に示 した よ うに核分裂 中性子 エネルギ

ースペ ク トル よ り若干軟かい特性を もってい

る。 したがって,235Uと239Puに つ いての計

算では核分裂中性子エネルギースペ ク トルに

対する核 分裂収率を用い,233Uに つ いては用

いたFP崩 壊 データライブラ リーには核分裂

中性子 エネルギースペ ク トルに対す る核分裂

収率が内蔵 され ていないので,熱 中性子 エネ

ルギースペ ク トルに対す る核 分裂収率を用い

た。

 235U, 239Pu, 233Uに ついて,そ れぞれ3つ の

総和計算値 は実験値 とともにFig. 6 (a)～(c)に

図示 してある。235U, 239Pu, 233Uの いずれの場

合 も3つ の計算値間で食い違 いがあ り,特 に

短 い冷却時間において食い違 いが大 きい。 ま

た,JNDC FP崩 壊 データライブラ リーを用

(72)
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いた総和計算値が全冷 却 時 間 領 域 に

わたって実験値を非常に よく再現 して

い る。 このこ とはTable 5 (a)～(c)に載

せてある実験値 とJNDC FP崩 壊 デー

タライブラリーを用いた総和計算値 と

の比較において,235Uに お いて7,500

s以 上の冷却時間範囲で総和計算値 が

若干過小評価する傾 向があ ることを除

けば,実 験誤差の範 囲で総和計算値 と

実験値とが一致 していることか らもわ

かる。

 2. 他の実験値 との比較

 第1章 で述べたMurphyら による105

s間 一定核分裂反応率で照射 した後,

数10s～107sの 冷却時間 に おいて測

定された β線崩壊熱 の実験値 と今回の

実験値 とを比較す るため,今 回の実験

値を105s照 射 した場 合の 有 限時間照

射崩壊熱の値 に以下 に述べ る方法で変

換 した。一定核分裂 反 応 率 で の照射

でFPの 中性子反応 が 無 視 で きる 場

合,TR時 間照射後TWか ら(TW+TC)

までの時間内にFPか ら放 出され るエ

ネルギーと,TC時 間照射後TWか ら(TW

+TR)ま での時間 内にFPか ら放 出さ

れるエネルギーとは等 しい。つ ま り

(12)

が成 り立つ。 した がって,(7)と(12)

式の関係か ら,Table 4 (a)～(c)に示 し

たエネルギー放出量 は測定時間の欄に

示 した時間TCを 照射時間 とし,待ち時

間の欄 に示 した時間TWと 照射時間の

欄に示 した時間TRを 用いた(TW+1/2

TR)を 冷却時間 とす る有限時間照射崩

壊熱 とみなす ことができ る。一方,照

射時間(t3-t1),冷 却時間t1の 有 限 時

間照射崩壊熱F(t3-t1,t1)は 瞬時照射

崩壊熱f(t)を 用い て次の ように表わ さ

れる。

(13)

こ こで,t1<t2<t3の 関 係 に あ る 時 刻

t2を 用 い て

Fig. 7 (a), (b) β energy emission rate for 105 s irradiation of

              235U and 239Pu at constant fission rate without

              neutron capture in fission products

(73)
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(14)

と な る 。 した が っ て,照 射 時 間t3-t1=105sと し
,t1

=22,000s
, t2=26,000sと す る と,(14)式 の 値 は

(14')
となる。(14')式 の右辺第1項 はTable 4 (a)～(c)に示

したエネルギー放出量の最下段の値に相当する
。第2

項 は 今回の実験値か らは得 られない 値 であ り,JNDC

FP崩 壊デー タライブ ラリーを 用 いた 総和計算か ら求

めた。F(105,18,000)の 値 はt1=18,000s, t2=22 ,000

sと して,Table 4 (a)～(c)の下 よ り2段 目の 値 とF

(105,22,000)の 値 との和 と して与え られる。 この手順

を繰 り返 す ことによ り,今 回の 実験値を105s照 射 に

対す る冷却時 間11～26,000sの 範囲 での 有限 時間照

射崩壊熱 に変換 した。

 235Uと239Puに ついて,今 回 の実 験値 を105s照 射

の有限時間照射崩壊熱に変換 した値 と,Murphyら の

実験値お よびJNDC FP崩 壊 データライブラリーを用

いた総和計算値 とを 比 較 した 図をFig. 7 (a), (b)に示

す。Murphyら の実験値 の誤差は約5%で ある。235U,

239Puと もに2つ の実験値は非常に よく一致 している。

一方,総 和計算値 との比較では,235Uの 場合は総和 計

算値が若 干過小評価す る傾向にあるが実験誤差の範 囲

で一致 してお り,239Puの 場 合は総和 計 算値 は実験値

とよく一致 してい る。

         V. 結 論

 235U, 239Pu, 233Uの 高速中性 子核 分裂 によるFPか ら

の β線崩壊熱を冷却時間19～24,000sの 範 囲におけ る

瞬時照射壊崩熱の形 で得た。それ らの実験誤差(1σ)は

5%以 内であった。JNDC, TASAKA, ENDF/B-IVの

3種 のFP崩 壊 データライブラ リーを用いた総和計算

値 と比較検討 の結果,JNDC FP崩 壊 データライブ ラ

リーを用いた総和計算値 が,235Uの 場 合7,500s以 上

の冷却時間範囲における若干過小評価の傾向にあるこ

とを除けば,非 常に よく今 回の実験値を再現す ることが

わか った。 また,今 回の実験値は照射時間の異なる他

の実験値 とも非常 によ く一致す る ことが確認 された。

 今回の実験値 は高速中性子核 分裂 によるFPか らの

β線崩壊熱を瞬時照射条件に近い照射時間で照射 した

後,広 い冷却時間範囲にわ たって測定 した唯一 の実験

値で あ り,先 に報 告 した γ線崩壊熱の実験値 と合わせ

て,高 速増 殖炉の安全性評価上必要 とされ る精度 を充

分に満た した崩壊熱の実験値を得 ることがで きた。

 本研究の一部は動力炉・核燃 料開発 事 業 団か らの受

託研究 と して行われ た。大谷 暢夫氏初め ご関係の方 々

に感謝いた します。東京大学 原 子 核 研 究所の川上宏

金,藤 田雄三,中 村尚司,小佐古敏荘の各氏 に は 空芯 β

線 スペ ク トロメータを用いた実験におけ るご協力を,

日本原子力研究所の 田坂完二,井 原 均の両氏には総和

計算 コー ドの使用におけ るご協力を,東 京大学工学部

原子力工学研究施設の岡 芳明,中 沢正治,橋倉宏行,此

村 守,柳沢一郎(現,三 菱原子力工業(株))の各 氏 お よび

同研究施 設原子炉本部の方 々には 貴 重 なご助言,ご 協

力を頂 きま した。 ここに感謝 の意を表 します。
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