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Gamma 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 and 100s in the fast neutron source reactor "YAYOI" of the University of Tokyo.

Spectral data for γ-ray were obtained at post-irradiation time intervals ranging 11～25,950s using

a NaI (Tl) scintillation detector. The data were processed to the form of γ-ray 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 γ-ray energy

release rates. The uncertainties (1σ) of the decay heat data were about 5% for 235U and 239Pu, and

about 7% for 233U.

The data obtained from the present experiments are compared with three summation calcula-

tions using JNDC, TASAKA and ENDF/B-IV decay data libraries, and with other experimental

results. The summation calculation results using the JNDC FP decay data library are in better

agreement with the present data than the other calculations.
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I. 緒 言

核分裂生成物(FP)の 崩壊 に伴い放 出され る エ ネ ル

ギー(崩壊熱)に よる出力 は原子炉停止直後 において定

格 出力の6～7%も あ り,徐 々に減衰 しなが らも長期

間 にわたって維持 され る。 この現 象は原子炉の通常停

止時 あるいは事故時の 残留熱除去,使 用済み燃料 の輸

送,貯 蔵 および 再処理における 除熱 と放射線 遮蔽の問

題等,原 子力利用全般 に対 して極めて 重大 な影響を 及

ぼ してい る。 したがって,崩 壊熱 の予測精度 の向上は

原子炉の 安全性,信 頼性 お よび 経済性 に極めて密接に

関連 している。 この観点 から,Devillers(1)は各 核 分 裂

性核種の熱中性子核分裂お よび高速 中性子核分裂 によ

り生 じるFPか らの崩壊熱に対する要求精度 を原子炉

停止後の冷却時間範囲 ごとに与えてい る(Table 1)。

高速中性子核分裂 によるFPか らの 崩 壊 熱 の測 定

実験は,こ れまで カロ リー メータ法を用いたJohnston
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Table 1 Accuracy required for residual heat emitted by fission products†

の実 験(2)とCostaら の実 験(3),γ線 崩 壊 熱 を 測 定 した

Fisher & Engleの 実 験(4)とBunney & Samの 実 験(5),

お よび β線崩 壊 熱 を 測 定 したMurphyら の 実 験(6)が あ

る。カ ロ リー メー タ法 を 用 い た2つ の実 験 は,長 期 間照

射 され た239Pu試 料(Johnstonの 実 験)あ るい は235U-

239Pu混 合 試 料(Costaら の実 験)の 崩 壊 熱 をCalvet型

マ イ ク ロカ ロ リー メ ータ を用 いて,照 射後40～150d

(Johnstonの 実 験)お よび21～86d (Costaら の実験)の 冷

却 時 間 範 囲 に お いて 測 定 した もの であ る。

Murphyら の実 験 は,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 (239Pu

に つ い て)か ら3×107sの 範 囲 で 実験 誤 差5%で 測 定

し,そ の結 果 は 総和 計 算値 と比 較 的 よ く一 致 して い た。

Fisher & Engleの 実 験 は,高 速 パ ル ス炉Godiva IIを

用 い て パ ル ス的 に照 射 され た232Th, 233U, 235U, 238Uお

よび239Pu試 料 か らの γ線 崩 壊 熱 を,冷 却 時 間0.2～45

sの 範 囲 で 実験 誤 差12%(た だ し239Puは23%)で 測 定

した 。

Bunney & Samの 実 験 は,電 子 線 型 加速 器 による(γ,n)

反 応 中性 子 源 を 用 い て235Uと238U試 料 を 照射 し,冷 却

時 間15min～78h間 の9点 で γ線 エ ネ ル ギ ー スペ ク ト

ル を 測定 した 。 これ らの スペ ク トル を積 分す る こ とに

よ りγ線 崩 壊 熱 が 実験 誤 差15～20%で 求 め ら れ た 。

これ ら2種 類 の γ線 崩 壊 熱 の 実 験値 と最 近 の総 和 計

算 値 とを 比 較 す る と,Fisher & Engleの 実 験 値 は 計 算

値 よ り20～90%大 き く,Bunney & Samの 実 験 値 は 計

算値 よ り20～60%大 き い値 で あ った。 こ の よ うに 高速

中 性 子核 分裂 に よ るFPの γ線 崩 壊 熱 の これ まで の 実

験 値 の現 状 は,実 験 誤 差 が 大 き く しか も総 和 計 算値 と

の一致 もよくない状態 にあ る。

したが って,高速 中性子核分裂に よるFPの γ線崩壊

熱を原子炉の安全性上重要な冷却時間範 囲において,

Devillersによ り与え られた要 求精度 内で実験的に求め

ること,お よびその結果を基 に総和計算値の評価を行

うことを 目的 と して本実験を行 なった。実験は東京大

学高速中性子源炉「弥生」を用 いて照射 した235U, 239Pu

お よび233U試 料か らの γ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 γ線崩壊熱を求

め る放射線計測法に よ り行 なった。得 られた結果 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 よび他の実験値 と

の比較検討が行われた。

II. 実 験

235U
, 239Pu, 233Uの 高速中性子 核分裂 に よるFPか ら

の γ線崩壊熱を,放 射線計測法を用いて測定 した。試

料 の照射は「弥生」を用 いて行い,照 射後 の試料か ら放

出され る γ線をNaI (Tl)シ ンチ レー シ ョン検 出器を用

いて測定 した。 γ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 の測定

はGe検 出器を用いて行なった 。実験の詳細について

以下に述べる。

1. 試料および照射

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10μg/

mmmm2のマイラー フィル ムをかぶせ周囲を塩化 ビニール
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製 リング(外径20mm,内 径14mm,厚 さ2mm)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10μm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30μmの ポ リエチ レン袋に入れて密封 した ものを ポ

リエチ レン製カプセルに装着 して使 用 した。

試料の照射は,「 弥生」B運 転位置 グレージング孔

(7)(8)中心に照射位置を もつ 気送管 照射装 置を用 い て 行

なった。照 射位置 における中性子 エネルギースペ ク ト

ルの測定値(9)および比較 のため,235Uの 核分裂中性子

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∞ とをFig. 1

に示す。

Fig. 1 Neutron energy spectrum at center of

grazing hole of "YAYOI" where

samples were irradiated

試料を装着 した カプセルは,原 子炉が一定出力運転

状態の とき約20m/sの 速度 で照射位置 まで搬送 され,

照射終了時 に同 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0.1sで ある。

2. γ線検出器

γ線エネルギースペ クトルの測定 は,直径76.2mm,

厚 さ76.2mmのNaI (Tl)シ ンチ レー シ ョン検出器を用

いて行なった。光電子増 倍管はRCA-8054を 用 いた。

検 出器前面 には試料か ら放出され るβ線が検出器 に入

射す るのを防 ぐため,30mm厚 のポ リエチ レン板が付

け られている。環境のバ ックグラウン ド計数 を低減す

るた め,検 出 器 は 内 寸法0.55×0.55×0.50m3で 厚 さ50

mmの 鉛 製 遮 蔽 箱 内 に設 置 され て い る。 検 出 器 前 面 か

ら試 料 まで の距 離 は100mmで あ る。 この 条 件 下 で の

検 出器 の 応 答 関数 は16種 の 単 色 γ線 源(γ 線 エ ネ ル ギ

ーEγ=0 .088～4.43MeV)を 用 い て 測 定 さ れ た。 こ の

測 定 結 果 を使 用 して,Heathら に よ り提 唱 され た 内外

挿 法(11)(12)を用 い て γ線 エ ネル ギ ー0.06～5.0MeVの 間

で エ ネ ル ギ ー105群,パ ル ス 波 高340群 の応 答 関 数 を 作

成 した 。 この 応 答 関 数 の エ ネ ル ギ ー群 構 造 をTable 2

に,ま た 応 答 関 数 の1例 をFig. 2に 示 す 。

Fig. 2 Examples of responses of NaI (Tl)

detector to monoenergetic γ-rays

検 出器 か らの 出力 信 号 は 主 増 幅 器 で 増 幅,波 形 処 理

され た後,1024チ ャ ンネ ル パ ル ス波 高 分 析 器 で解 析 さ

れ る 。 こ の測 定 系 の ゲ イ ン調 整 は137Cs標 準 線 源 の

0.662MeVγ 線 を 用 い て行 わ れ,1チ ャ ンネ ル 当 り5

keVで5MeVま で の γ線 が測 定 で き る よ うに設 定 され

た 。

3. 冷 却 時 間 依 存 γ 線エネ ルギ ー ス ペ ク トル の測 定

235U
, 239Pu, 233Uの それ ぞれ につ い て,10s照 射2回

と100s照 射1回 の計3回 の 照射(235Uの 場 合 は100s照

射2回 で計4回)を 行 うこ とに よ り,照 射 後11～25,950

s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10

s照 射 で は17～4,395sの 間 で1回 目の 測定 の際 に は

待 ち 時 間 にな って い た と ころを12回 測 定 した 。235U

の場 合 は100s照 射 を2回 行 い,照 射 後70～21,950s

の 間 と110～25,950sの 間 とで 各13回 測 定 を 行 な っ

た。239Puと233Uに つ いて は,100s照 射 は1回 の み

で,照 射 後950s (239Puの 場合), 750s (233Uの 場合)か ら

25,950sの 間 で それ ぞ れ17回 と18回 の 測 定 を 行 な っ

た 。239Puと233Uの100s照 射 に対 す る測 定 の 際 に は,

各 測 定 の 間 に2sの デ ー タ転 送 の た め の時 間 が 設 定 さ

(53)
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Table 2 Energy group structure of response matrix

of NaI (Tl) scintillation spectrometer

れている。このよ うな照射 ・測定方式に よ り照射後11～

25,950sの 間で連続的 な時間依存 γ線エネルギースペ

ク トルが測定 された。

試料の照射に先 立ち,試 料の固有の放射能か らの γ

線 エネル ギースペ ク トルがあ らか じめ測定 された。 さ

らに,試料が装着 された ポ リエチ レン製 カプセル,試 料

のTi箔 や接着材等の中性子照射に伴 う誘導放射 能 か

らの時間依存 の γ線 エネルギースペ ク トルを測定す る

ため,核 分裂性物質が電着 されていない ことを除けば,

すべて同一条件で作製 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 定が行われた。

これ らの測定結果を用いて,照射時 間TR,待 ち時間

TW,測 定時間TCの 各組(TR, TW, TC)に おいて,照 射

試料 中のFPか らの γ線 による単位時間当 りの真 のパ

ルス波高分布CTRTW ,TC(I)は,次 式 の ように なる。

(1)
こ こ で,

YTRTW ,TC(I): (TR, TW, TC)に お け る 照 射 試 料 か

らの γ線 に よ るパ ル ス波 高 分 布

DTRTW ,TC(I): (TR, TW, TC)に お け る照 射 模 擬

試 料 か らの γ線 に よる パ ル ス波

高 分 布

P(I): 照射 前 の試 料 の固 有 の 放 射能 か ら

の γ線 に よる パル ス 波 高 分 布

B(I): 環 境 の バ ッ クグ ラ ウ ン ド γ線 に よ

る パ ル ス波 高 分 布

TSC, TDC, TPC, TBC: そ れ ぞ れ のパ ル ス 波 高 分 布

YTRTW ,TC, DTRTW,TC, Pお よびBを

(54)
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測定 した ときの測定系の不感時

間 を差 し引 いた真の測定 時間

4. 核分裂数の決定

照射中試料内で発生 した核分裂数は,照 射後適当な

冷却時間をおいた後 に特定のFP核 種か ら放 出され る

γ線の強度をGe検 出器 を用い て測定する ことによ り

求められた。 使 用 したFP核 種は97Zrの 娘 核 で あ る

97Nbと97mNbの2核 種 である。質量数97の 崩壊系列 に

おいて,97Zrよ り原子番 号の小 さい核種の半 減期 は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

は照射時間中一定 と仮定 で きるので,97ZrをA, 97Nb

あるいは97mNbをBと 表 わす と,生成 ・崩壊の式 は次 の

ように与 えられる。

(2)

(3)

ここで,NA, NB:核 種Aお よびBの 原子数

λ4, λ3:核 種Aお よびBの 崩壊定数

αA:核 種Aの 累積核分裂収率

f:核 分裂反応率

TR時 間照射 しTW時 間冷却 した後,測 定時間TC内 に

崩壊する核種Aお よびBの 原子数PA, PBらは,

(4)

(5)

となる。一方,核 種Bの 崩壊 に伴 い放 出される γ線が

Ge検 出器で測定 され た とぎの ピーク面積CBは,γ 線

放 出率(分 岐比×内部転換補正係数)bBお よび 検 出 器

の ピー ク効率 εBを用 いて

CB=εBbBPB (6)

と表わ される。(5), (6)式 を 用 いて 核 分 裂反 応 率

nfは,

(7)

と求 め られ る。 した が って,全 核 分 裂 数 はNf=nfTR

と して 求 め られ る。 こ こで,累 積核 分 裂 収 率 はRider

& Meekの 評 価 値(13)を,崩 壊 定 数 と γ線 放 出率 はTable

of Isotopes(第7版)(14)の 値 を 使 用 した 。 用 い た これ

らの値 をTable 3 (a), (b)に示 す 。 また,こ の よ う に し

て 得 られ た核 分 裂 数 をTable 4 (a)～(c)に 示す 。

Table 3 Parameters used in determination

of number of fissions

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 各組(TR, TW, TC)

ごとに,(1)式 に より単位測定時間当 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 して単位核分裂率当 りに直 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。 この有限時間照射崩壊熱を瞬時照射崩 壊

熱に変換 した後,総 和計算値お よび他 の実験値 と比 較

した。

1. r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。

(8)

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。(8)式 を解いてエネルギー スペ ク トル φ(E)

を求める操作 はunfoldingと 呼ばれる。(1)式 で得 ら

れたパルス波高分布 は1024チ ャンネルで あ る ので,ま

ずパルス波高分布を応答関数 に合 わ せ るため,3チ ャ

ンネルずつ加えて340チ ャンネルのパルス波高分布に

直 した後,FERDORコ ー ド(15)を用いてunfoldingを 行

な った。 この結果,最 大エネルギー5MeVで105群 に分

割 された γ線 エネルギースペ ク トルが得 られた。

(55)
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Table 4 Determination of number of fissions

2. 崩壊熱の導出

(1) 崩壊熱の定義

崩壊熱には 右限時間 照射崩壊熱,瞬 時照射崩壊熱 お

よび無限時間照射 崩壊熱の3つ の考 え方があ り,そ れ

ぞれの定義 と関係 は以下の通 りである。

有限時間照射崩壊熱F(TR,t)は,1fission/sの 割合

でTR時 間照射 した後 の冷却時間tに おけ るエネルギ

ー放出率 として定義 され る。瞬時照射崩壊熱f(t)は,

1核 分裂が発生 した後のtの 関数 としてのエネルギー

放 出率で ある。無限 時間 照 射 崩 壊 熱F(∞,t)は,1

fission/sの割合で無 限時間照射 した後のtの 関 数 とし

てのエネル ギー放 出率 である。 この3種 の崩壊熱 の間

の関係は次の ように与 え られ る。

(9)

F(∞,t)=F(TR,t)+F(∞,t+TR) (10)

(2) 有限時間照射崩壊熱

照射後試料か ら放 出され る γ線の 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-3

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

γ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。この仮定の妥当性は,総和 計算 コー ドDCHAIN(16)

と結合 して使用 され るγ線エネルギースペ ク トル計算

用 コー ドFPGAM(17)を 用いて計算 され た γ線 エネル

ギースペ クトルの測定 時間TC内 での時間変化 の結果

か らもわか る。 したがって,前節 で得 られた各組(TR,

TW, TC)に 対する γ線エネル ギ ー ス ペ クトル は,測定

時間TCの 中間点での単位時 間当 りのスペ ク トル とみ

なす ことができ,(photons/MeV・s)の 次元を もつ。 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(TW+1/2TC)を とる と,有 限時 間照射崩壊熱

は次式で与え られ る。

(11)

こ こで,nf:照 射 時 間 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,エ ネル ギ ー 幅

φ(Ej): j群 の γ線 束

Emax=5MeV, Imax=105

実際 の測 定 に お い て は,用 いた パ ル ス 波 高 分析 器 の

内部 バ イ アス レベ ルの た め100keV以 下 の γ線 は 計 測

され な い の で,エ ネ ル ギ ー 下 限 と し て はEmin=102

keV(Imin=8)を 採 用 して い る 。(11)式 で 得 ら れ た 有

限時 間 照 射 崩壊 熱 を次 の よ うな使 用 しやす い形 に 変 換

した 。

(12)

これは(1/TR)fission/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

で ある。235U, 239Pu, 233Uに ついての(12)式 の 形の 測定

結果を それぞれTable 5 (a)～(c)に 示 す。表 に は γ線

放出量 とγ線 平均 エネルギー も合わせて載 せてある。

ここで,γ 線放出量は次弐 で与 え られ る。

(56)
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Table 5 (a)～(c) γ-ray energy relesse and yields from fission products created

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

(57)
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(13)

また,γ 線平均エ ネルギ ーは(12)式 と(13)式 の値 の比

として与 えられ る。

(3) 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,(9)式 を用いて任 意の照射

時間における崩壊熱を計算で きること,照 射時間の異

な る他の実験値 あるいは計算値 と比較 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FP

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

(58)
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る。 す な わ ち,

(14)

が成 り立つ。一方,TW〓(TR+TC)の 範 囲においては

(14)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,

(15)

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 計算値を照

射時間で割 った値 との比 として次式の ように求めた。

(16)

補 正 量 は(TR,TW,TC)=(10s,11s,6s)の 場 合 が 最 も

(59)
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大 き く,約2.5%で あ った。

瞬時照射崩壊熱に変換 す る際,10s照 射 と100s照

射の有限時間照射崩壊熱 からの結果を 冷 却 時 間1,000

s付 近 の数点は平均 を とり,そ れ よ り短冷却時 間領域

では10s照 射か らの結果を,長 冷却時間領域 では100

s照 射か らの結果 を用 いることに よ り,冷 却時 間19～

24,000sの 範囲の34点 での γ線瞬時照射 崩 壊 熱 を 得

た。235U, 239Pu, 233Uに対す る瞬時照射崩壊熱 の結果を

Table 6 (a)～(c)に 示す と と もにFig. 3 (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 時照射崩壌熱 と冷却

時間との積 を縦軸 として図示 してある。

(4) 誤 差 評 価

Table 5 (a)～(c)に示 した γ線 エネルギー放 出量 等 の

測定誤差 お よびTable 6 (a)～(c)に示 した瞬時照 射 崩 壊

熱の測定誤差の要因 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) 核分裂数の誤差,(4) 照射時間

の誤差,(5) 測定時間の 誤差 を 考慮 した。 この うち(1)と

(2)の誤差 はFERDORコ ー ド内で評価 され,結 果 はエ

ネルギースペ ク トルの信頼 区間 と しての上下限値 とし

て与え られる。 エネルギースペ ク トルの各群間には相

関がない と仮定す ることに よ り,各 群 の誤差の2乗 和

の平方根 として(1)と(2)の誤差が 与え られ,そ の 値 は

1.5～3.5%で ある。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 の和 であ り,2～6%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 して最終的な実験

誤差を得た。この結果,実 験誤差 は235Uと239Puに 対

して5%, 233Uに 対 して7%以 内であ った。 なお,こ

れ らの実験誤差 として1標 準偏差(1σ)の値 を採用 して

い る。

IV. 総 和 計 算 値 お よび 他 の実 験 値 との 比 較

崩壊熱の計算は総和計算 コー ドDCHAＩNを 使用 し

て,現 在国内で使用 されている3種 の独立なFP崩 壊

Fig. 3 (a) 235U

Fig. 3 (a)～(c) γ-ray energy emission rate following instantaneous

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

(61)
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Fig. 3 (b) 239Pu

Fig. 3 (C) 233U

(62)
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データライブラ リーを 用い て行 な った。すなわち,

JNDC FP崩 壊 データライブラ リー(18)～(20),TASAKA

FP崩 壊データ ライブラ リー(21)およびENDF/B-IV FP

崩壊 デ ー タ ライブラ リー(22)である。崩壊熱の計算 に

おいて,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 スペ ク トル

依存性 として取 り扱われ る。3種 のFP崩 壊 データライ

ブラリーは10種 の核分裂 タイ プに対す る核分裂収率 が

内蔵 されている。235Uに つ いては熱中性 子,核 分裂 中

性子,14MeV中 性子の,239Puに ついては熱中性子 と

核分裂中性子の,233Uに ついては熱 中性子の,そ れぞ

れエネルギースペ ク トルに対する核 分裂収率が内蔵 さ

れている。

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 いての計算では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。 しか し,235Uと239Pu

に対 して,熱 中性子 と核分裂中性子エネルギースペ ク

トルの核分裂収率を用いた2つ の総和計算値は,今回測

定を行なった冷却時間範 囲におい て は最 大3.5%の 差

しかな く,中 性子エネルギースペ ク トルの崩壊熱に及

ぼす影響は小さい。 したが って233Uの 場合,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 こ

とによる影 響は小 さい と思われる。

235U
, 239Pu, 233Uに ついて,そ れ ぞれ3つ の 総和計 算

値 と今 回 の実 験 値 との 比 較 をFig. 3 (a)～(c)に示 し

た。235Uに ついてはFisher & Engleお よびBunney

& Samの 実 験 値,239Puと233Uに つ い て はFisher &

Engleの 実験値 も合わせて図示 してある。

235Uの 場合
,今 回の実験値 は冷却時 間100s以 内で

はJNDCとTASAKA FP崩 壊 デー タライブラリーを

用いた総和計算値 と実験誤差の範囲で 一 致 し,100～

600sの 範囲では3つ の総和計算値 と比較的 よ く一致

し,600～2,000sの 範囲ではJNDC FP崩 壊 データラ

イブラ リーを用いた総和計算値 と一致 し,そ れ よ り長

い冷却時間 においてはTASAKA FP崩 壊 デ ー タ ライ

ブラ リーを用いた総和計算値 に近づいて くる傾 向に あ

る。一方,Fisher & Engleの 実験値は今回の実験値 よ

り約30%も 大 きな値を示 してお り,Bunney & Samの

実験値は今回の実験値 より20～60%も 大 きな値を示 し

てい る。

239Puの 場合,今 回の実験値 は冷却時間300s以 内 で

は3つ の 総和 計算 値 のほぼ 中 間 の値 を 示 し,300～

2,000sの 範囲では3つ の総和計算値 はどれ も実 験 値

を過小評価 し,2,000sよ り長 い冷却時間で は 実 験 値

はJNDC FP崩 壊 データ ライブ ラリーを用いた総和 計

算値 とよく一致 してい る。一方,Fisher & Engleの 実

験値 は今回の実験値 よ り約50%大 きい値 を示 して い

る。

233Uの 場合
,今 回の実験値 は冷却時間300s以 内で

JNDC FPは 崩壊デ ータ ライブ ラリーを用いた 総 和 計

算値 と一致 し,300～2,000sの 範囲では3つ の 総和計

算値は どれ も実験値を過小評 価し,そ れ よ り長 い 冷

却時間 においては実験値はTASAKA FP崩 壊 デ ー タ

ライブ ラリーを用 いた計算値 に近 づいて くる傾向にあ

る。一方,Fisher & Engleの 実験値 は今回の実験値 よ

り約20%大 きい値 を示 している。

以上の比較において,冷 却時間の全領域にわた って

今回の実験値 を よく再現 する総和計 算値 は な い が,

JNDC FP崩 壊データライブラリーを用いた総 和 計 算

値 が他の2つ の総和計算値 よりも全体 として今回 の実

験値を よ りよく再現 してい ることがわか る。JNDC FP

崩壊データライブラ リーを用いた総和 計 算値 および実

験値 と総和計算値の比 をTable 6 (a)～(c)に合わ せて載

せてある。 これに よる とJNDC FP崩 壊 データ ライ ブ

ラ リーを用いた計算値 は±15%の 範囲で実験値 と一致

している。一方,ど のFP崩 壊 データライブ ラリーを

使 用 して も冷却時間300～2,000sの 範囲で実験値を過

小評価す ることが一般 的傾 向と してわか った。

V. 結 論

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

の γ線崩壊熱を冷却時間19～24,000sの 範囲におけ る

瞬時照射崩壊熱の形で得た。それ らの実験誤差(1σ)は

235Uと239Puに 対 して5% , 233Uに 対 して7%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 と今回 の実

験値 との比較検討の結果,JNDC FP崩 壊 データライブ

ラ リーを用 いた総和計 算値が よ りよ く実験値 を再現 す

ることがわか った.し か し,ど のFP崩 壊データ ライ

ブラ リーを使用 して も総和計算値 は 冷却 時 間約300～

2,000sの 範 囲で実験値 を過 少評価す る一 般 的 傾 向が

あ るこ とが確認 された。

高速中性 子核分裂に よるFPか らの γ線崩壊熱の他

(63)
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の2つ の実 験 値 は,今 回 の 実験 値 お よび 総 和 計 算値 よ

りも大 きな 値 を 示 し,実 験 誤 差 も大 きい た め 信頼 性 に

疑 問 が あ る。 した が って,今 回 の 実 験 値 は原 子炉 の安

全 性 上 重 要 とな る冷 却時 間 範 囲で,崩 壊 熱 の 値 に要 求

され て い る精 度 を満 たす 唯 一 の実 験 値 で あ る。

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 。日本 原 子 力研 究 所 の 田坂 完 二,井 原
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