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原子力・原子力発電の基礎知識

核燃料のふるまい

核燃料の安全性は，燃料の圧力バウンダリーである被
覆管の内部に放射性核種を保持することによって実現す
る．燃料被覆管に小さな穴が開いても放射性物質が放出
されるが，より苛酷な炉心損傷事故の場合には，どこの
どの部分がどの程度破損したかによって放射性物質の放
出は大きく異なる．このためにはさまざまな条件下での
燃料のふるまいについての臨場感を獲得する必要がある．
次頁上図は高速増殖炉用の核燃料のふるまいのあらまし
をまとめて示したものである（本文中の参考文献で示し
た D. Olanderの教科書より引用して改変）．
核燃料の内部は核分裂反応や崩壊熱によって高温に

なり，図示するようなさまざな化学反応が展開する．そ
の結果は，マクロレベルでは蒸発・凝縮反応による中心
空洞や径方向の温度差／熱膨張の違いによるクラックの
発生や変形，ミクロ・メゾレベルでは，結晶成長，再結晶，
折出など，原子レベルでは格子欠陥の生成として観測さ
れる．次頁下図は円周方向時計回りに 10万MWD/MTM

までの燃焼の進行に伴うミクロレベルでの核燃料内部変
化の様子をまとめたもので，右図（上）は酸素や核分裂生
成物の移動を軸に多元系非平衡状態のダイナミックな物
語が多様に展開していることが説明されている．
この燃料が，冷却材の喪失や反応度事故により加熱

すると，ジルコニウム-水反応が始まり，その反応熱に
よって系の温度が高くなり，共晶反応などによって融点
の低い合金が形成され溶融が始まる．商用炉の被覆管と

してはステンレス鋼やジルコニウム合金が用いられるこ
とが多いが，温度が上昇すると被覆管材の高温変形か
ら破損に至り，それぞれの融点である 1400 ℃あるいは
1800 ℃を超える領域にはいると被覆管の外側は溶融し，
管の形状を維持することができなくなる．その時点で円
柱状の酸化物燃料ペレットにはすでに多数のクラックが
入ってしまっていて，円柱状の形状を維持することが難
しくなり，被覆管内部に保持されていた核燃料はさまざ
まな寸法の破片となって圧力容器の下部に崩れ落ちる．
ウランおよびプルトニウムの酸化物が溶融するのは，

燃焼度にも依存するが，おおよそ 2400～ 2800 ℃の温
度域である．その温度域には多くの場合，再臨界などの
反応度付加による加熱よって達し，U， Pu， Oとそのほ
かの元素の混合物は温度分布や圧力分布を反映した流動
状態を呈する．その状態はまさに非平衡の複雑な系のふ
るまいであり，それぞれの場所，時間，化学，経路，形
状，履歴によって大きく様相は異なる．そして結果的に
は，圧力容器下部でのクラックの形成，弁や冷却系配管，
計測制御用配管破損部の近傍で形成された高温の混合物
の流路に沿った加熱溶融反応が進行することになる．こ
のため溶融に至る炉心の状態は非均質かつきわめて多様
で複雑である．
大事なことは，破損・溶融の結果，外部に放出される

放射性核物質の種類と総量の評価で，温度，形状，表面
積，化学によって異なるが，放出率は多くの場合，数％
～数十％である．チェルノブイリ事故の場合にはキセノ
ン（Xe）が 100％放出された．
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燃料は (U0.75Pu0.25)O1.96 の組成で均
一になる．

ギャップの平均は～3ミルでHe
で充填される．

被覆管ステンレス鋼 (冷間加工か，
またはアニール材 )

冷却材 Na

燃料の O と M の比の平均
は核反応によって減少す
る．出力と破裂後の Na へ
の露出時間によって減少の
度合いは変わる．

O が冷却用 Na によって取り除
かれるのにしたがって Na3MO4
化合物の一部が溶解し，直径の
変化の度合いを制限する
可能性がある．

粒界腐食以外は G 内と同様の化学状
況が Cs，Mo，O の浸透で被覆管粒界
に示されている．Te，Fe，Cr は非保
護的な状態で燃料と被覆管のギャップ
に存在する． O と M の比が化学量論的組成に

近づき，Cr あるいは Fe の均一
酸化によって安定する．

核分裂生成物によって不十分な残
余 O の取り込みが生じるため，O
とMの比は酸化物が核分裂すると
ともに高くなる．燃料の外側表面
での O と M の比が被覆管の酸化
の閾値に達する．Cr は優先的に酸
化されるが Fe と Ni は一部の酸化
にとどまる可能性．

I と Te がヨウ素イオン，テルルイオンとして Cs と結合
する． OとMの比が低いとき，過剰 Cs は原子として存
在するが，OとMの比が高いときは最終的にOと結合
して Cs- 燃料化合物，あるいは Cs-Cr 酸化物を形成する．

核分裂生成物の濃縮はほとんどの不純物のレベルを
超え始める．

優先的な揮発・拡散から柱状晶成長領域
での Puの濃縮が考えられる．

Oの再分布が完結する．急激なOとMの比の径
方向の変化の度合いは出力レベルに依存する．

起動時，クラックと細孔でのガスの拡散，
固相中での拡散によって酸素が被覆管方
向に流出することでOの再分布が始まる．

ギャップは熱膨張とクラックから一部，
そして不規則に閉じる；Heは脱離した
ガス（例えばH2，H2O，N2，COや CO2）
で汚染する .

燃料の外表面部のOとMの比は被覆管酸化のため
に閾値を下回る；被覆管による Cや N2 の不純物の
取り込みは可能だが遅く，H2 が被覆管を通してナ
トリウムに拡散する．

燃料中央部のOとMの比は相境界の下限，1.9
に近づく．固相線は~2730℃になる．

被覆管中の炭素が結晶粒界へ炭化物として析出する．

もし中心領域が溶融すれば，液相は固相
よりも Pu含有量が多くなる．

中心空洞への優先的に揮発・拡散することによっ
てUと Puの軸方向の再分布も起こりうる．

不揮発性の固体核分裂生成物が二つの相，すなわち金
属（Mo，Ru，Rh，Pd）と高温領域では（Ba，Sr）ZrO3 と
に集まり始める．Ndと過剰 Zr は固溶して燃料ととも
に残存する．
揮発性（可動性）の核分裂生成物は細孔移動，開いてい
るチャネル，およびクラックを通じて中心，燃料被覆管
ギャップに掃かれる．反応性のある揮発性のもの（Cs，
I，Te）はたがいに影響し，低温領域に移動するあいだ
は燃料と相互作用する．
Puと Uの再分布が続く．

FP ガススウェリングあるいは数回のクラックのラ
チェッティングによりギャップが閉じる．

被覆管表面にセシウム蒸気が存在するために被覆へのN
と Cの取り込みが増す．

被覆管の温度が 700℃以上では，冷却用Naによる被
覆管の Cの欠乏が著しくなる．

ボイドの形成により，被覆が 1%スウェリングする．

O と M の比の平均が高くなったとき，
燃料中での O の再分配の度合いが変わ
る．燃料の中心領域の OとMの比が高く
なる．

Uに相対する Pu の分布もまた OとMの
比に応答して変化する．

揮発性の核分裂生成物は径方向に低温部
に移動しギャップに，軸方向の移動によ
り UO2 ブランケットに蓄積する．金属性
の核分裂生成物は中心空洞に集積する．

Cs，Te，I が燃料と被覆管の
ギャップで濃縮される．Mo も
存在する可能性．

酸化によって均一に減少した被
覆の厚さは 2 ミル未満と予測さ
れる．

等軸晶中の核分裂の結果生成し
た酸化物，同じく柱状晶中に生
成した金属が中心近傍に濃縮さ
れる．

被覆管破裂後の G と H の化
学状況．燃料中のOは破裂の
時点で Na と反応し，燃料体
積と被覆直径が膨張する． N
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ミクロレベルでの核燃料内部変化

上図，下図ともに D. R. Olander, “Fundamental 
Aspects of Nuclear Reactor Fuel Elements,” U. S. 
Depertment of Energy, Washington, DC （1976）
より引用して改変．
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【訂正と補足】

16頁，図 2　（誤）239P　→　（正）239Pu
図 2の収率について：
計算は，おおよそ 0～ 10 MeVのエネルギー幅に分布す

る中性子を，① 媒質中の原子の熱運動と平衡状態にある
0.025 eV近傍のエネルギーをもった熱中性子と，② それ以
上のエネルギーをもつ高速中性子に分けて実施している．つ
まり熱，高速と二群化した中性子エネルギーに対応して中性
子反応断面積を積分して丸めて，核分裂反応の結果生成され
る核種の収率を計算している．さらに短寿命の核種を除くな
ど核積ごとの半減期を考慮し，核反応断面積のない核種の領
域を内挿して約 10％の核分裂性核種が核分裂した結果の概
要としてまとめると図 2になる．
核反応断面積の評価値と中性子束の値から，J. H. Davies

ら〔J. H. Davies, F. T. Ewart, J. Nucl. Mater., 41, 143 

（1971）〕が計算，データ処理した図を，D. Olanderが文献 3）
で使用したものを本稿では引用した．
当時の計算手順の詳細は内部資料なので明らかではない．
近年は計算環境の大幅な拡充により，計算容量を最大限に活
用した高精度の多群計算，つまりエネルギー依存性に関して
共鳴吸収など多くの特異点をもつ核反応断面積を適正に反映
し，媒質中で反応しながら移動する中性子のエネルギー変化
を追跡した大規模な計算が実施されている．また，基礎デー
タ，核データについても継続的な整備と評価が実施され，た
とえば，
http://wwwndc.jaea.go.jp/index_J.html

http://www.nndc.bnl.gov/masses/mass.mas03round

http://www.codata.org/taskgroups/TGfundconst/index.html
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図 2　235U および 239Pu の核分裂で生成する核種
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図 3　核燃料の結晶化学的な描像4）
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16頁，図 3

UO2結晶 a）からU-O系のクラスター b）を切りだして電子
状態を計算し，格子欠陥複合体 c）の安定性を評価した結果
d）〔Y. Chen, Y. Kaneta, M. Kinoshita, S. Iwata，Third Eye 

for Nuclear Fuel Studies, AES/KNS Joint Workshop 2009 

on Nuclear Fuel and Materials, and Fusion， In conjunction 

with the Korea Nuclear Society the 40th Year Anniversary 

Meeting, Jeju, Korea, 20, May（2009）に加えて，Y. Chen, 

H. Y. Geng, Y. Kaneta, M. Kinoshita, S. Iwata, Comp. Mat. 

Sci., 49, S364 （2010）； H. Y. Geng, Y. Chen, Y. Kaneta, M. 

Kinoshita, App. Phys. Lett., 93, 201903 （2008）の結果を編
集〕．
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から，それぞれの原子炉の運転条件を反映したエネルギー依
存性のある詳細な収率，発生する核エネルギーの計算が可能
である．
核燃料の化学としては，（U, Pu） O2の中での核分裂生成物

Y-Zr, Mo-Pd, Te-Sm, 超ウラン元素などのふるまいが重要で
ある．


