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要 旨 
 

プルトニウム化合物は，プルトニウムからのα線により格子欠陥が生成され、格子定数や熱伝導率

などの物性値が変化することが知られている。本試験では， MOX 燃料の保管中の物性データ変化を

評価するために，α線損傷による格子膨張と熱回復挙動について調べた。試料は，焼結したプル

トニウム－ウラン混合酸化物（MOX）を粉末にし，約 2年の間，大気中に保管して試験を行った。その

結果，格子定数は，α線照射量の関数で表すことができ，その飽和増加率は 0.23%となった。α線によ

る照射欠陥は，400℃以下，400～800℃，800℃以上の３段階の熱回復が観察され，全格子膨張のうち

各回復の割合は，それぞれ，約 25%，55%，20%であった。また，各回復の活性化エネルギは，0.14 eV，

0.54 eV 及び 1.1 eV であった。 
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― Lattice Growth and Thermal Recovery ― 
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Abstract 

 
In Plutonium compounds the self-radiation induces expansion of lattice parameter and 

change in thermal conductivity.  The expansion of the lattice parameter and thermal 
recovery of radiation damage in plutonium and uranium mixed dioxide (MOX) were studied in 
this paper. MOX powder had been kept in an ambient atmosphere for about two years. The 
lattice parameter of the powder was expanded up to about 0.23%.  The change in lattice 
parameter was formulated as a function of amount of self-radiation. Three thermal recovery 
stage of radiation damage were observed in temperature ranges below 400℃, 400-800℃ and 
above 800℃. The recovery rate of three stages in total lattice expansion was about 25%, 55% and 
20%, respectively, and activation energy in each recovery was estimated to be 0.14 eV, 0.54 eV and 
1.1 eV. 
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1. はじめに 

アクチニド化合物では，保管時間に依存して，格子定数や電気抵抗などの物性デー

タが変化することが報告されている 1) -4) 。この保管時間に依存した変化は，アクチ

ニド元素自身のα崩壊によって引き起こされる結晶中の格子欠陥の蓄積に起因し，自

己照射効果と呼ばれる。アクチニド酸化物の自己照射効果に関する研究はPuO2，AmO2，

CmO2などについて報告されているが，高速炉の燃料として用いられるMOXに関しては，

自己照射効果による格子膨張や格子欠陥に関する報告はない。 

アクチニド化合物の自己照射効果による格子欠陥は，約 5MeV のエネルギを有する

α粒子によって生成される欠陥と約90keVのリコイルイオンによって生成される欠陥

があるとされている 3),5),6)。α粒子による欠陥は，結晶内に均一に酸素イオン及び金

属イオンのフレンケル欠陥を生成し，１つのα粒子により 1,000～1,500 個のフレン

ケル欠陥を生成するとされている。また，α粒子は，結晶内に留まり He として存在

して格子欠陥を形成する。リコイルイオンは，約 600nm の領域で局所的な欠陥を生成

する。蛍石構造のアクチニド酸化物の自己照射効果による格子膨張は，単一の同位体

を用いて 238PuO2，
23９PuO2，

240PuO2，
241AmO2，

244CmO2について測定され，格子定数の増加

率は，0.24～0.38%で飽和することが報告されている 1),3),5),7)-10)。一方，W.J.Weber は，

UO2の単結晶に外部からα線を照射し，α粒子のみによる欠陥の場合は，約 0.8%の格

子膨張があると報告した 11)。これらの格子膨張率の違いは，リコイルイオンにより生

成した欠陥が，格子欠陥を回復するアニール効果を有するためとされている。 

自己照射による格子膨張は，約 1,100℃の熱処理で完全に回復することが報告され

た 1),2)。W.J.Weber は，格子ひずみの熱回復は，３段階あり，200－250℃，400－600℃

及び 700－1,000℃の温度領域で回復が起こることを示した 12)。これらは，酸素イオ

ン(アニオン)のフレンケル欠陥の回復，金属イオン(カチオン)のフレンケル欠陥の回

復及びα粒子が形成する He による欠陥の回復に起因するとしている。 

本試験は， MOX 燃料の保管中の物性データ変化を評価するための基礎データを整

備する目的で，物性データが変化する原因である自己照射効果に関し，α線損傷に伴

う格子膨張の測定を行い，α線損傷の熱回復挙動について調べることである。 
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2. 試験方法 

2.1 試料調製 

試料として，Pu 富化度 29.7，39.9，45.0，48.6wt%の MOX 焼結ペレットを調製した。

原料には，UO2及び 1:1 マイクロ波脱硝粉を用い，機械混合法により調製した。各試

料は，同一の同位体組成からなる Pu を用いて製造されている。プルトニウムの同位

体組成比と，各同位体の半減期及び崩壊定数を表１に示す。焼結ペレットは，Ar/5%H2

ガス気流中で 1,700℃×2時間の熱処理を施した後，O/M(酸素/金属比)を 2.00 に調整

する条件でアニールを行った。アニールの条件は，850℃で 5 時間，水分を加湿した

Ar/5%H2 気流中で実施した。炉のオフガスは，ジルコニア製の酸素センサーにより酸

素分圧を測定し，O/M を 2.00 に調製するためにΔGo2（酸素ポテンシャル）= 

-100kcal/mol になるように水分量をコントロールした。得られた試料は，αオートラ

ジオグラフィ及び X線回折測定によりプルトニウムスポットがなく，fcc 構造単相の

均質性の良い試料であることを確認した。また，X 線回折測定で得られた格子定数か

ら，O/M はいずれの試料も 2.00 であることを確認した。 

ペレットは，乳鉢により粉砕し，約 2年間，室温，大気中にて保管した。熱処理終

了後，2日，37 日，82 日，124 日，244 日，300 日，377 日，626 日経過後に X線回折

により格子定数の測定を実施した。また，He 分析に供した 48.6wt%Pu の試料は，ペレ

ットの状態で保管した。 

 

2.2 熱回復試験 

熱回復の試験は，29.7%，39.9％及び 48.6%Pu－MOX について 200～1,200℃の 100℃

間隔の各温度において，2時間の熱処理を行った。また，48.6％Pu－MOX は，400，600，

800，1,000℃の各温度で，最長 8時間までの等温熱処理を行った。熱処理は，Ar/H2/H2O

ガスフロー中で行い，オフガスは，酸素センサーにより酸素分圧を測定し，各熱処理

において，O/Mが2.00±0.005の範囲の酸素分圧になるようにH2及びH2Oを調整した。

熱処理は示差熱天秤を用い，熱処理中に O/M の変化がないことを確認した。 

 

2.3 X 線回折測定 

X 線回折装置は，リガク製 RINT-1100 により，モノクロメータを通した Cukα線に

より測定した。X 線回折測定は，2θ＝110～145 度の範囲で測定し，得られた回折パ

ターンよりリートベルト解析により格子定数を求めた。リートベルト解析は，バック

グランド，格子定数，半価巾及び尺度因子の各パラメータをフィティングし，それ以
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外のパラメータは固定した。 

 

2.4 He 分析 

 大気中に保管された 48.6%Pu-MOX の焼結ペレットについて，He 放出温度の測定を行

った。ペレットは，He を検出しやすくするために，真空中で 1,100℃×10min の加熱

を行い，表面の吸着ガスを除去した。その後，700℃，800℃，900℃，1,000℃，1,100℃

の各温度で 30 分間保持した。各温度に保持している間に放出したガスについて質量

分析計によりガス分析を行った。試験には真空理工製のガス分析装置を用いた。表面

の吸着ガスを除去する目的で行った最初の熱処理では，熱処理は短時間であり，He

は検出されなかった。 
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3. 結果 

3.1 格子膨張 

(1) 回折パターン及び格子定数の変化 

図１～8に X線回折測定結果をしめす。各試料とも fcc 構造の単相の回折パターン

であった。図 5～8 に示した(533)(622)の各回折ピークは保管時間とともに低角側に

シフトしているのが観察できた。表2にX線回折パターンより求めた格子定数を示す。

図 9 に格子定数と Pu 富化度の関係を示した。熱処理２日後のデータは，ベガード則

に従って変化しており，O/M が 2.00 の（U1-XPuX）O2に調製されていることがわかる。

また，各試料の格子定数は保管時間とともに増加している。2 年間保管した試料につ

いて O/M を測定した結果，O/M=2.00±0.005 であることを確認した。試料の保管中の

O/M 変化はほとんどなく，保管時間に伴う格子定数の変化は，試料の酸化によるもの

ではない。 

(2) 格子膨張率の時間変化 

図 10 に格子定数の変化率(Δa/a0)を保管時間に対してプロットした。各試料とも

保管時間に対してΔa/a0が増加している。また，Pu 富化度が高くなる程，格子定数の

増加率が大きくなっている。これは，Pu 富化度が多い程，α崩壊による格子欠陥が多

いためである。アクチニド酸化物の自己照射による格子膨張の研究は，238PuO2，
239PuO2，

241AmO2，
243CmO2 による単一同位体の蛍石構造で行われている。過去の報告において格

子膨張率は，①式で表すことができるとされている 3),6),7),9)。 

Δa/a0 = A・(1-exp(-B・λ・t))・・・① 

A ： 格子膨張率の飽和する値 

B ： 格子膨張速度に関する定数 

λ ： 崩壊定数[s-1] 

t ： 保管時間[s] 

MOX の場合，複数の同位体を含んでいるため，実効的な崩壊定数として，熱処理時

の同位体組成をもとに②式によりλ’を求めた。λ・t は，α崩壊量であるため，②

式のように同位体組成平均とすることにより,MOX のα崩壊量を表すことができる。各

同位体から放出されるα粒子のエネルギは，5.2～5.5MeV であり，ほぼ同じであるた

め，各α粒子により生成される格子欠陥量には大きな違いがないので②式のような単

純な同位体組成平均の崩壊定数を用いることよって，MOX の格子膨張量を表した。 

λ’=CPu・Σλi・Ci  ・・・② 

CPu ： Pu 富化度 Pu/(Pu+U) 
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λi ： 同位体 iの崩壊定数[s
-1] 

Ci ： 同位体 iの Pu 中の組成比 

同位体 i：238Pu，239Pu，240Pu，241Pu 及び 241Am 

本試験で用いた試料の Pu同位体組成比は同一であり，Σλi・Ci は，5.586E-12(s
-1)

である。図 11 に②式より求めたλ’と保管時間 t の積を横軸にとり格子膨張率の変

化を示した。横軸の崩壊定数と保管時間の積は，自己照射量と考えることができ、各

Pu 富化度の MOX は，照射量に対して同一曲線上で変化している。②式においてα崩壊

する同位体として，熱処理以降に生成される Am-241 の効果を無視しているが，これ

らのλ’に与える影響は 1%程度である。図 11 から格子膨張率とλ’・tの関係式とし

て③式を得た。MOX の室温，大気中の保管では，格子定数の膨張は 0.23%で飽和する。 

Δa/a0 = 2.3×10
-3(1-exp(-20000λ’・t)) ・・・③ 

 

3.2 熱回復試験 

図 12 に熱処理温度と格子膨張の回復率の関係を示す。異なる試料を各温度で 2 時

間の熱処理を施した後，格子定数の測定を行った。回復率は，保管した試料の格子定

数と，各温度での熱処理後の格子定数から求め，全膨張量のうち熱処理によって回復

した割合を示す。図を見ると，29.7，39.9，48.6％Pu の MOX は同一曲線で変化し，Pu

富化度の依存性は観察できない。図 12 に文献のデータも示した。各データは,熱処理

時間が異なるため，直接的な比較はできないが，UO2及び(U,Th)O2は，MOX より短時間，

PuO2は長時間の熱処理が行われている。 

図13に，2～8時間，等温熱処理した場合の格子膨張率の変化を示す。600℃，1,000℃

では，8時間の熱処理でもゆっくりと回復が進んでいるが，400℃及び 800℃では格子

定数の回復は，ほぼ飽和している。 

 

3.3 He 放出試験  

表 3 に各温度で放出したガス量とガスの種類を示す。検出されたガスは，主に H2，

H2O，CO，CO2である。表面の吸着ガスを除去する目的で行った 1,100℃×10 分の熱処

理では，He は観察されていない。その後の 30 分保持した熱処理では 900℃以上の温

度で急激にガス放出量が多くなるが，これは，この温度領域において，H2ガスの放出

量が増加するためである。試験は，同一試料を用いて 700℃から試験しており，900℃

までは He は検出されず，1,000℃で検出されたが，1,100℃では検出されなかった。 
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4. 考察 

4.1 自己照射効果による格子膨張 

自己照射効果による格子膨張率は，図 11 より，各試料とも Pu 富化度に依存せずに

約 0.23％で飽和することがわかった。48.6%Pu-MOX は，ほぼ格子定数が飽和する約 2

年間の保管で，保管期間におけるα線の崩壊量は，約 4.2×1018decay/cm3と見積もら

れ，α線により生成されたフレンケル欠陥は，4～7×1021 個/cm3 に相当する。しかし

ながら，フレンケル欠陥は保管中に回復が起こるため，飽和する欠陥数は，もっと少

ない数である。フレンケル欠陥数と格子定数が直線関係にあると仮定し，保管中に欠

陥の回復が起こらなければ，図 11 において格子膨張率は直線的に増加すると考えら

れる。図 11 の保管直後のデータを点線で示すように直線で近似すると，飽和するフ

レンケル欠陥濃度は，2～3×1021個/cm3と見積もられる。 

 29.7%Pu と 48.6%Pu の MOX は，同じ保管時間内でのα崩壊量が，約 1.7 倍の違い

があるが，図 11 において各試料の格子膨張率の変化率はλ’・t に対して同一曲線で

示される。これは，自己照射による格子欠陥が，時間をかけて蓄積されても，短時間

で蓄積されても格子膨張率及び膨張率の飽和量に与える影響がないことを示してい

る。K.Mendelssohn ら 3)は 241AmO2，
239PuO2及び

240PuO2の自己照射効果による格子膨張

率の変化を測定し，各試料の格子膨張率はλ・tに対して同一曲線で示すことができ，

単位時間当たりの自己照射量である照射速度は格子膨張の速度及び飽和量に影響が

ないことを示し，本試験結果と一致している。  

図 14 には，本試験結果とこれまで報告されている膨張率の変化を比較した。定数

A，Bを文献値と比較して表 4に示した。格子膨張率の時間に対する変化は，α粒子に

より生成されるフレンケル欠陥の増加による格子定数の膨張と，リコイルイオンによ

る局所的な発熱によって起こる格子欠陥の回復によって一定の格子定数で飽和する

と考えられている 6)。定数 A は，格子膨張率の飽和する値，定数 B は，格子膨張の

速度に関する定数であるが，MOX は，他の蛍石構造の酸化物に比べ，格子膨張率の飽

和値（定数 A）は小さく，格子膨張の速度（定数 B）は大きい傾向である。 

自己照射効果による格子膨張は，密度低下を引き起こす。保管中の重量変化はなく，

自己照射効果による格子膨張はすべて体積変化に寄与すると仮定すると，保管時間 t

における密度ρtは，熱処理後の密度をρoとすると④式で求められる。 

ρt=ρo/(1+Δa/a0)
3  ・・・④ 

自己照射効果により MOX の格子膨張が飽和したときの密度低下は，焼結試料の

0.7%TD（理論密度比）の低下に相当し，直径 6mm のペレットの場合、直径は約 10μm



JNC TN8400 2002-019 

－ 7 － 

増加すると予想される。しかし，約１年間保管したペレットについて，寸法測定を行

ったが，有意なペレット寸法変化は観察できなかった。 

 

4.2 α線損傷の熱回復挙動 

図 12 において，MOX の回復率の熱処理温度に対する変化は，明確には現れていな

いが，本試験で行った熱処理時間は PuO2の文献値より短く，より長時間の熱処理を行

うことによって，3段階の回復が観察できると予想される。図 13 に示した等温熱処理

において，400℃及び 800℃で回復がほぼ飽和することが観察された。この原因として，

400℃以下，400℃～800℃及び 800℃以上の各温度領域において回復する格子欠陥の種

類が異なるためと考えられる。図 12 及び図 13 に示した試験結果より，格子膨張の熱

回復は回復Ⅰ～Ⅲの 3段階で，異なるメカニズムで起こっていると考え，各回復挙動

の活性化エネルギを求める。格子定数は，O/M の変化に対して直線関係にあるため，

フレンケル欠陥濃度も格子定数と直線関係にあると考えられる。そのため，各回復の

活性化エネルギは，格子定数の変化量から求める。各回復における格子定数の変化

（a-as)は⑤式に示す 1次反応と仮定する。 

ln(a－as)=－Ki・t  ＋ C・・・⑤ 

a ： 格子定数 

as ： 各回復における格子定数の飽和量 

Ki ： 回復 iの回復の速度定数 

t ： 熱処理時間[s] 

C ： 定数 

図 15 に ln(a－as)を t に対してプロットした。格子定数の変化は，400℃以下では

回復 Iに起因する変化，400～800℃では回復 II に起因する変化，800℃以上では回復

Ⅲに起因する変化であると考えられるため，as は，400℃以下の格子定数の変化では

400℃で飽和した格子定数を，400～800℃の変化は 800℃で飽和した格子定数の変化量

を，800℃以上のデータは格子欠陥が完全に回復した時の格子定数を用いた。図 15 の

各直線の傾きは，⑤式より反応速度 Kiに等しい。Kiと熱処理温度 Tとの関係は⑥式で

表すことができる。 

Ki=Aexp(-E/κT) ・・・⑥ 

E : 活性化エネルギ[J] 

= E/（1.602×10-19）[eV] 

κ : ボルツマン定数[1.38066×10-23J/K]  
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A : 定数 

T : 温度[K] 

図 16 に ln Kiと 1/T の関係を示すが，各回復領域において直線で変化している。各回

復における反応定数 Kiは，熱処理温度の関数で⑦～⑨式として得ることができた。 

K1= 7.4×10
-3 exp(-1600/T) ・・・⑦ 

K2= 0.10 exp(-6300/T) ・・・⑧ 

K３= 2.1 exp(-13000/T) ・・・⑨ 

⑦～⑨式から，各回復反応の活性化エネルギは，回復Ⅰ～Ⅲでそれぞれ 0.14eV，0.54eV，

1.1 eV を得た。 

表 5に活性化エネルギを他の文献と比較する 5),7),10),14)。回復Ⅰの活性化エネルギは，

PuO2で得られた値とよく一致しており，UO2で得られた値より 1 桁低い。回復Ⅱ及び

回復Ⅲの活性化エネルギは，UO2の報告のみで，MOX の活性化エネルギは UO2に比べ低

い値を示している。表 6 に UO2中の点欠陥の回復における活性化エネルギと移動の活

性化エネルギを示す 15)-22)。MO2-X について酸素空孔の移動の活性化エネルギを 0.2～

0.7eV と 20)，490℃以下で UO2中の Ui（格子間ウランイオン）の移動の活性化エネルギ

は 0.1～0.4eV と報告されている。これらの活性化エネルギは，MOX の回復 Iの活性化

エネルギとほぼ一致しているが，温度が 400℃以下と低いことを考えると，酸素イオ

ンのフレンケル欠陥の回復が支配的と考えられる。800℃以下で金属イオンの拡散係

数を測定した文献はなく，1,000℃以上で金属イオンの移動の活性化エネルギは，1～

6eV と報告されている。また，He の移動の活性化エネルギに関する報告はなく，活性

化エネルギの比較からでは，回復Ⅱと回復Ⅲに相当する回復現象が金属イオンか He

による欠陥かは判断できない。 

He ガス分析に用いたペレットは，約 2 年間保管しており，ペレット内に蓄積され

た He は，約 45μl と見積もられる。試験結果では，1,000℃で約 0.07μl の He 放出

が検出された。放出された He は，ペレット内に蓄積された He に比べごくわずかであ

り，ペレット内にまだ He が保持されていると推定できる。He の放出は，1,100℃では

観察できなかったが，この原因の可能性として，次のようにペレット内での He の保

持形態が変わったことが考えられる。結晶内に格子欠陥として存在したHeは，1,000℃

以上の温度に上昇したことにより He ガスとしてペレット中のポアなどに移動してペ

レット内に保持されており，1,000℃で検出できた He は，ペレットの表面近傍に存在

していたものが放出され, 1,100℃では，He がペレット内のポアに保持されているた

め，検出できなかったと考えられる。結晶内に均一に格子欠陥として存在する場合は，
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格子定数の変化として X線回折測定で測定できるが，ガスとしてポア中に存在する場

合は，格子定数の変化として観察できない。熱回復の試験では，回復Ⅱは 800℃でほ

ぼ回復が終了したが，He の放出は 900℃以下で観察されなかった。結晶内での He の

移動が約 1,000℃で起こるとすると，回復Ⅲが He の放出と関係があり，回復Ⅲは，He

による欠陥が回復されたためと推定できる。 

以上のことから MOX について観察された３段階の回復は，回復Ⅰ～Ⅲについて，そ

れぞれ，酸素イオンのフレンケル欠陥の回復，金属イオンのフレンケル欠陥の回復，

He により形成される格子欠陥の回復に起因すると推定できる。これは，UO2 及び

（U,Th)O2による試験で報告
12),13)されている熱回復メカニズムと一致している。 

図 12 に UO2，（U,Th)O2，PuO2，MOX の熱回復の温度依存性を比較した
7),10),12),13)。熱

回復は，回復 I～Ⅲの３つのメカニズムで起こっており，各回復ステージの回復量は，

それぞれのメカニズムによって生じる格子ひずみ量に一致する。PuO2については，回

復Ⅲに相当する 800℃以上の高温の熱回復については，議論されておらず，He による

格子欠陥の回復は報告されてない。しかし，図 12 から PuO2の熱回復についても，約

800℃以上の高温では 3番目の回復を確認することができる。表 7に図 12 の各回復量

から見積もった全体の格子膨張量に占める各欠陥の格子膨張の割合を示した。MOX は，

酸素イオンのフレンケル欠陥の効果，金属イオンのフレンケル欠陥の効果及び He に

よる格子欠陥による効果は，それぞれ，およそ 25%，55%及び 20%である。一方，UO2，

(U,Th)O2及び PuO2は，ほぼ同じ割合で，40％，40～45%，15～20%である。MOX の格子

膨張は，他の酸化物に比べ，酸素イオンのフレンケル欠陥の効果が小さく，金属イオ

ンのフレンケル欠陥の効果が大きくなっている。 

フレンケル欠陥による格子定数の変化は，空孔の増加による格子定数の減少と格子

間イオンによる格子定数の増加が考えられるが，格子間イオンの効果が大きいため，

結果的にフレンケル欠陥の増加により格子定数が増加する。Pu と U は，価数が変化し

やすく，Pu は+4 価から+3 価に，Uは+4 から+6 価に変化する可能性がある。このよう

な変化は，イオン半径の変化により格子定数にも影響を与える。MOX の場合，格子欠

陥周りで，U及び Pu の両方の価数が変化することによって電気的に中性を保つことが

でき，このような価数変化が起こることによって，各欠陥の格子膨張への効果に影響

を与えることが考えられる。 
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5. おわりに 

O/M を 2.00 に調製した 29.7～48.6%Pu の MOX について，２年間の保管を行い格子

定数の変化を調べた。更に，格子膨張の熱回復試験を行い，以下の結果を得た。 

格子膨張率と自己照射量の関係を整理し，崩壊定数の同位体組成平均と保管時間の

関数の式を得た。格子膨張率は約 0.23%で飽和し，0.7%の理論密度低下があると予想

される。自己照射効果による 0.7%の密度低下により，ペレットの直径は約 10μm 増加

すると予想される。 

格子膨張の熱回復は 3 段階あり，それぞれの活性化エネルギは，0.14eV，0.54eV

及び 1.1eV と得た。各回復は酸素イオンのフレンケル欠陥の回復，金属イオンのフレ

ンケル欠陥の回復及び He による格子欠陥の回復と考えられる。全格子膨張量に占め

る各欠陥の効果は，酸素イオンの欠陥が約 25%，金属イオンの欠陥が約 55%，He によ

る欠陥が約 20%と見積もった。MOX 中の格子欠陥の存在は，金属イオンの価数を変化

させるため，UO2や PuO2の格子膨張に比べ，酸素の格子欠陥の効果が小さく，金属イ

オンの格子欠陥の効果が大きい。 

なお，約１年間保管したペレットでは，ペレットの寸法変化は観察できなかった。

また，格子膨張が起こった燃料を炉内に装荷しても，照射初期の熱回復によりほとん

どの格子欠陥は回復し，照射挙動上は，照射中の格子欠陥の方が大きいため問題にな

らないと考えられる。 
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表１ 同位体組成[同位体／(Pu+Am)×100]及びα崩壊の半減期と崩壊定数 

同位体の割合[％] 
 

1999.4.7 

(分析日) 

1999.9.17 

(熱処理した日)

半減期（年） 崩壊定数（S－１）

Pu-238 1.12 1.07 87.74 2.505×10‐10 

Pu-239 60.36 60.42 24,110 9.116×10‐13 

Pu-240 25.31 25.34 6,563 3.349×10‐12 

Pu-241 6.30 6.14 3.2×105 6.869×10‐14 

Pu-242 4.31 4.31 3.733×105 5.888×10‐14 

Am-241 2.60 2.73 432.1 5.086×10‐11 
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表 2 格子定数測定結果 

保管日数 29.7%Pu-MOX 39.9% Pu-MOX 45% Pu-MOX 48.6% Pu-MOX 

2 day 5.4482 Å 5.4402 Å 5.4366 Å 5.4341 Å 

37 day 5.4495 Å 5.4420 Å 5.4381 Å 5.4356 Å 

87 day 5.4507 Å 5.4442 Å 5.4400 Å 5.4372 Å 

124 day 5.4518 Å 5.4450 Å 5.4416 Å 5.4386 Å 

224 day 5.4539 Å 5.4478 Å 5.4445 Å 5.4419 Å 

300 day 5.4557 Å 5.4491 Å 5.4461 Å 5.4432 Å 

377 day 5.4568 Å 5.4502 Å 5.4467 Å 5.4435 Å 

626 day 5.4592 Å 5.4523 Å 5.4487 Å 5.4460 Å 
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表 3 MOX ペレットからの放出ガス分析 

温度 1,100℃ 700℃ 800℃ 900℃ 1,000℃ 1,100℃ 

保持時間 10min 30min 30min 30min 30min 30min 

放出ガス量 38.41μl 0.7μl 1.0μl 1.5μl 4.1μl 6.5μl 

放出ガスの

種類 

H 

 H2 

 

N  

O 

H2O 

N2 

CO 
 

CO2 

H 

 H2 

 

N  

O 

H2O 

N2 

CO 

O2 
CO2 

H 

H2 

 

 

 

H2O 

 

CO 

 

H 

H2 

 

  

 

H2O 

 

CO 

 

H 

H2 
He 

 

 

H2O 

 

CO 

H 

H2 

 

 

 

H2O 

 

CO 
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表 4 定数(1)A、B の比較 

 A B 

This Work 2.30E-03 2.00E+04 
238PuO2 [7] 2.83E-03 1.08E+04 
238PuO2 [4] 3.20E-03 1.11E+04 
239PuO2 [1] 3.90E-03 0.87E+04 
239PuO2 

   238PuO2 [3] 
241AmO2 

3.38E-03 1.23E+04 

241AmO2 [9] 2.39E-03 1.34E+04 

(U,Th)O2[13] 8.4E-3 － 

U O2
(2) [11] 4.5～7.9E-3 － 

(1)⊿a/a0=A(1-EXP(-Bλ’t)) 

(2)外部照射 

[ ] 参考文献 
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表 5 各回復ステージごとの活性化エネルギ 

 回復Ⅰ 回復Ⅱ 回復Ⅲ 

MOX [This Work] 0.14eV 0.54eV 1.1eV 
238PuO2 [14] 0.15eV±0.05 － － 

PuO2 [5] 0.20eV － － 

PuO2 [7] 0.23eV － － 

UO2 [10] 1.5eV 2.2eV 3.1eV 

[ ] 参考文献 
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表 6 活性化エネルギの比較 

 温度 活性化エネルギ 参考文献 

試験結果 

 回復Ⅰ 

 回復Ⅱ 

 回復Ⅲ 

 

～400℃ 

400～800℃ 

800℃～1,200℃

 

0.14 eV 

0.54 eV 

1.1 eV 

  

 

[This Work] 

点欠陥の回復試験 

Ui(格子間ウラン) in UO2 

VU(ウラン空孔)  in UO2 

Oi(格子間酸素)  in UO2 

VO (酸素空孔) in UO2 

 

～490℃ 

580～750℃ 

100℃～400℃ 

700℃～800℃ 

 

0.1～0.4 eV 

2.0～2.4 eV 

0.9～1.4 eV 

1.7～2.8 eV 

 

[15] 

[16], [17], [18] 

[16], [17], [18], [19]

[16], [17] 

拡散の試験 

 O in MO2±X 

 U in MO2±X 

 Pu in MO2±X 

 

200～1,000℃ 

900～1,600℃ 

900～1,600℃ 

 

0.2～0.7 eV 

1.6 eV 

1.42 eV 

 

[20] 

[21], [22] 

[21], [22] 
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表 7 全格子膨張にしめる各格子欠陥による格子膨張の割合 

 
UO2[12] (U,Th)O2 [13] PuO2 [10] PuO2 [7] 

MOX 

[This Work]

飽和格子膨張率 0.84% 0.55% 0.338% 0.315% 0.23% 

酸素イオンの

欠陥 
回復Ⅰ 34% 46% 45% 40% 25% 

金属イオンの

欠陥 
回復Ⅱ 36% 39% 38% 45% 55% 

He による欠陥 回復Ⅲ 30% 15% 17% 15% 20% 

[  ] 参考文献 
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