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研究成果の概要（和文）： 
可燃毒を添加した核燃料体（ウラニア）の核分裂片照射効果を模擬するために、類似の性質を
有するセリアにガドリニアやエルビアを添加した試料を高エネルギー重イオンで照射し、結晶
構造や短距離秩序の変化を調べた。結晶構造や原子配列に現れる照射効果は、異種元素を添加
した場合のほうが大きく現れることが見出された。また、計算機シミュレーションによる重イ
オン照射効果の評価をウラニア、セリアで行った結果、特に酸素配列が大きく乱れ、その乱れ
はウラニアのほうが安定であることなどが判明した。 
研究成果の概要（英文）： 
To simulate the effect of high energy fission fragments on nuclear fuels doped with 
burnable poisons, we doped CeO2 with Gd2O3 or Er2O3 and irradiated them with high 
energy heavy ions. The change in lattice structures by the irradiation was studied. We have 
found that the doping of GdO3 or Er2O3 enhanced the irradiation effect. The result of the 
computer simulation showed that the irradiation mainly destroyed the oxygen atom 
arrangements and the disordering of oxygen atom arrangement in UO2 is much stable 
than in CeO2. 
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１．研究開始当初の背景 
原子力発電の効率化を図るため、核燃料の高
燃焼度化が有効であるが、初期の燃焼度の安
定化のため、可燃毒を燃料に添加する。可燃
毒を含んだ核燃料が高エネルギー核分裂生
成片によりどのように構造や物性が変化す
るかを知ることは、今後の原子力発電にとっ
て極めて重要である。 

２．研究の目的 
核燃料が原子炉稼働中に受ける 100MeV 程
度の核分裂片の照射効果が、可燃毒を添加す
ることによりどのような影響があるかを調
べるために、核燃料の模擬物質ＣｅＯ２に、
核分裂片照射を模擬するための高エネルギ
ー重イオンを照射し、その構造や物性の変化
を測定する。実験に加え、計算機シミュレー
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ションによる評価も行い、核燃料体への核分
裂片照射効果に関する総合的知見を得る。 
 
３．研究の方法 
本実験に用いた試料は、CeO2(セリア)粉末

を高温で焼結して作成したバルクペレット、
および、CeO2 粉末に Gd2O3（ガドリニア）
または Er2O3（エルビア）を 1-10 mol%添加
して焼結したバルクペレットである。各試料
は、まずＸ線回折法（XRD）、放射光広域吸
収分光法(EXAFS)によって結晶構造や原子
配列の評価を行った。その後、各試料を、原
子力機構東海のタンデム加速器を用いて
200MeVXe イオン照射を行った。比較のため、
10MeV I イオン照射や GeV 領域の重イオン
照 射 も 実 施 し た 。 照 射 し た 試 料 は 、
XRD,EXAFS 法を用いて、結晶構造のイオン
照射による影響を調べた。さらに、物理的性
質への照射効果を見るために、磁性評価を試
みた。照射前後の試料の磁性を、SQUID 磁
束計を用いて評価した。さらに、計算機的ア
プローチとして、核燃料用材料 UO2およびそ
の模擬物質 CeO2 への重イオン照射効果を明
らかにするための分子動力学シミュレーシ
ョンを行った。<100> , <010> , <001>の各
方向にユニットセルで 5 個の大きさを持つ
UO2 単結晶と、<100> , <010> , <001>の各
方向にユニットセルで 6 個の大きさを持つ
CeO2単結晶を作成し、そこに<001>方向から
高エネルギービームが照射されたと考える。
照射の結果、試料の中心部に<001>方向を軸
とする円筒状の領域に高温度領域が生じる。
この状態を分子動力学法の初期状態として、
これ以降のUO2およびCeO2試料の構造変化
を計算した。 

 
４．研究成果 
まず、異種元素（Er,Gd）を添加することに
よる CeO2の結晶構造の変化について述べる。
異種元素を加えても、結晶構造は蛍石構造を
保つことが分かった。これは、Er,Gd 原子が
Ce 原子位置に置き換わっていることを示す。
しかし、各ピークを詳しく見ると、異種元素

図１ Gd2O3 添加による CeO2 の 
XRD(400)ピークの変化 

添加効果が明確に見える。図１は(400)回折
ピークの Er2O3添加による変化を示す。Er2O3
添加量の増加に伴い、ピークは右にシフトし、
ピーク幅も増加する。これは、Ce よりもイオ
ン半径の小さい Er を添加したために格子定
数が減少し、原子配置に乱れが生じたためと
考えられる。Gd2O3 添加時も同様な現象がみ
られたが、Gd イオン半径は Ce に近いため、
添加効果は、Er2O3 添加の場合と比べて大分
小さいことがわかった。 
つぎに、200MeV Xe イオン照射効果について
述べる。Xe イオン照射によっていずれの試料
についても格子定数は増加し、XRD ピーク幅
は増加する。これは、イオン照射により結晶
中に格子欠陥が生じ、格子を膨張させるとと
もに、原子配列を乱したためである。興味深
いのは、照射による効果が、異種元素添加に
よりどう変化するかということである。図２
は、単位照射量あたりの格子定数増加量（増
加率）を、Er2O3 添加量の関数としてプロッ
トしたものである。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図２ 照射による格子定数増加率の 
Er2O3 添加量依存性 

 
Er2O3 添加量が増加するとともに、同じ照射
量でも格子定数の増加量が大きくなること
が明確に示されている。半値幅も同様に、添
加量が大きいほど、その増加量は大きい。こ
の実験結果は、Er2O3 を添加することにより、
CeO2 は、高エネルギーイオン照射に対して敏
感になるということを示している。同様な結
果は Gd2O3 を添加した場合にも示される。図
３は、Gd2O3 を 5mol%添加した CeO2 に対して、
Ce-L3吸収端近傍で測定したEXAFS-FTスペク
トルである。大きなピークが 2つみられるが、
左のピークは Ce 原子の最近接原子である酸
素に対応するもの、右のピークは、第 2近接
原子である Ce(一部 Gd)に対応するピークで
ある。Xe イオン照射することにより、2つの
ピークの高さは減少する。これは、Ce 原子周
辺の O原子、Ce 原子の原子配列が乱れたため
である。XRD が長距離秩序を見るのに対して、
EXAFS は、注目した原子（いまの場合は Ce）
の周りの短距離秩序をみていることになる。
ま た 、 ピ ー ク の 位 置 は 、 そ れ ぞ れ 、
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これら計算結果からは、模擬物質 CeO2 より
も核燃料物質 UO2 のほうが、高エネルギー重
イオンによって乱れた状態が持続すること
がわかるが、ここでは、励起電子系から格子
へ移行したエネルギー（いわゆる有効電子阻
止能）が同じ値で比較していることに注意す
べきである。実験結果によると、アモルファ
ストラックの残る阻止能の閾値が UO2 の方
が CeO2 よりも高いことが指摘されている
（UO2：22-20 keV/nm, CeO2：16 keV/nm）
が、これは電子系から格子系へのエネルギー
移行の割合が異なるためと考えられる。 
最後に、本研究の by-product として得られ
た、しかし重要な結果について紹介する。本
来は非磁性である CeO2 を高エネルギー重イ
オン照射すると、強磁性になることが分かっ
た。しかし、照射量を大きくしすぎると、発
現した磁化は減少に転ずる。高エネルギーイ
オン照射によって強磁性が発現する現象は、
イオン照射によって酸素原子がはじき出さ
れ、酸素の空孔が生ずることで、以下のよう
に説明できる。酸素空孔ができると、電荷の
バランスを保つために、Ce原子の一部は価数
が＋４から＋３に変化し、不対４ｆ電子が現
れる。この 4ｆ電子の磁気的相互作用により、
強磁性が発現する。高エネルギーイオン照射
によって酸素原子のほうが Ce 原子よりも乱
されやすいことは、図６に示す計算結果から
も予測できる。なお、照射量の大きい場合は、
酸素原子の空孔だけでなく、Ce 原子も含めた
原子の配列が乱れ、磁気秩序も低下すること
により、磁化が低下すると考えられる。 
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