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学位論文題名

高速炉用照射混合酸化物燃料の融点に関する研究

学位論文内容の要旨

  軽7亀こ衛コる~ tbftの尿子炉として高潮鬱齢FBRの開発カ繝：’れてきl己このF)BR用混合酬ヒ物

＠め闔燃料の物性，照射挙動についても，これまで各国で研究開発が行われその研究成果，使用実績デー

タが蓄顧嶐れているとしながら，さらに詳細ぬ照射挙奪bの把噛鏐ヒびMOX }f料にMA(マイナーアクチニド）を

含有畿抗勢Dty!雌研究が勧告されn丶る。

  鮒弛質の1つであゐMOX淵物融点Iこより黼幟／の限界出カカ槻定され，さらに安鋩助ゝら定常運

転はもちろん過渡ヰ鳶ぽも燃料温度は融点を超えな丶ヽことが骭翻可の要件となっている。軽水炉用酸f瞬を燃

料゛こ比バて燦帝隴出カが高く，冷笥噺隴魍鴫高いために燃料中´い温度はFBR爛帯紡ミはるかに高い。U01に

Pr02を含有させると全率圃開溜咾黼プ′レトニウムの譌カ瞳に伴い嘩に謬繊固相線温度が低下す

る。このことからM（）X燃糊醜誠：燃糾中´N闘騎ぼ・との差がさら｜剖瞎くなり，軽水炉用UQ嫩糾に比・＾ぐてそ

の融点までのマージンは小さい。従って高速炉用照射MOX燃料に対しより精確な融点温度評価の知見が欠

かせなぃ、。しかし’これまでに照射MOX燦寮Iの融点溌｜定結果の報告は少なくか吃トその温度測定誤差幼§大き

いため，アクチノイド含有量の変fぼや陵分裂生成物量：の蓄積による融点の温度牴―R孤果にっいて照射燃料

の融点測定結う勘ゝら導かれる融点温度の低下試：は得られていない。さらに高燃焼度での融点の低下，MA

舗．d鰈脚齢の到眸鋤搬成（（胤比く2．0）からの変匕tこよる融計、の影響等についての精度の

蝕丶測定とそれらの効果の分離に関する系繖蠍研究｜まなされn丶なV、。

  本研究では，温度測定職婁密向上させた改良型サ亠マ′レアレスト溌を用い，未照射および照射MOX燃

料の融燕測健をォ乳、さらに融点預！｜定塒涼〔でのアクチノイド含有つ亀Oな啀比を求め，照射MOX燃零kり固鰍

温 度 ， 撒 嚇 弼 鑑 渡 の 低 汗 ．・ を こ ゎら の パ ラメ ー タ で表 現 さ れる 多 項 試 とし て 求 めた 。

  本論文‘．は5鋤ゝら構成されており，各章の概勢ま以下の通りである。

  第1章の序論において，最近の繦R開発に関わる戦略研究の現状とMOX燦寮肋ミ軽水炉酸化物燃寮矚變

造救謝『の延長ヒ｜こ位置し，かっMOX燃寮め大量生産技術：を現有Iている点から今後ともM（）：X黼ま将来

のFBRサイク′レの墓棚繃呶’あることにっいて述べた

．第2章では，高富化度M（）X燃純＠bボb71）Qの固相線渦度を測窟ー（最大麟ザ渡：124GWd舶その温

度測定時点での組成を求めた。これらのデ．ータから実験的回帰分析法を用いてその固相線澗度を決定する

パ ラメ ー タ 鰤比 ， Am比 I黼 綾 ）の俐妊 靴ヽたこ の固キ 醐鰮彪― 計算し た餅ロ綜 繊芟と 測定温

度 と の 根 2乗 嗣 抑 洲 剛 濺 鰍 び “ 92K（ 評 価 数 21佝 と 測 ニ 趨 課 と 良 ヽ 一 勧 ミ 得 ら れ た 。



  第3章では，燃瀞トナイクルロストの低a~f匕かち要請される譲撚焼度での融点温度低下の効果を把！握するた

めに，高富イ匕度MOXM，(PuowUoL7l)02に固溶する可霜體老汾裂生成物の非葡時i~r酸f匕物を添カロしi蔵然

焼度（最大燃焼度：250 GWtVt)を模開・た試料を製作1′，その固相線温度を測定した。照射MOX燃料の固相

線温度測定結黝ゝら第2章で導いた固相線温度式の燃焼度の2次係数をわずかに変更するだけで測定値と

良く一發ヂる温度叶算式6ミ得られた。

第4章では，プールに長期貯俄され′0、た高遠実験炉「常陽J Mk-I燃讎黝帥町）低9凹嘸射MO)【燃

粍(Puol7k3）Qを取り出してその固相線温度を測定し7己さらに測定隈差が若干大きいものの，AGF（照射

燃料試験室）にて初期に測定され公開文献として報告された固相線温度も評価｜こカロえ，高燃焼度高富化度

NIOXs肋 ゝら救 ）た固欄 鰛虧め和くラメータの係数をプ′レにウム剖瞳弧鬮の関粃することによ

り 鰯齲 f点 での W′ レト ニ ウ ム剖 綾 の 大き 棚酎はこ も適用で きる高 遡硼照射 MOX淵 帽細脚綾 式

を 求め た こ の固 棚 鯛 度式 で の 閉― 測 定 温度 と で 良 ヽ1勳 ミ 得ら れ た（剛磁 54件のRMS価よび

〓125幻。

  さらに，この燃料固樺諦蠱澗度試汐）構築方牲避聾あ旧線澗度式に拡張1，高速炉i用照射M［OX燦柴輔餅目綜温度

式を求めたサーマ′レアレスト法で照射MCIX黼阿の固相繊液贓蝕…魍ノたRc馴嵒らのデ丶ータとこ

の蔽湘蝋度試X嚠算した温度とを比較し，固相綜温度式X慣bれた信頼区間2び”25Kの範囲内で計算

値と測定値は良く一翻た。こ加まで高速炉用照射Mo）【燃斟の淵翻闘賦うミ報告さゎ庇例は無レ丶。低燃

焼度でM（）X黼斧め固相線温度は燃焼度に依存せずー定温度を保持1虎との初期の観察結果は測定誤差

が大きいデータに基づくものであり，傴燃焼度でOな江比の変化により固相綜温度の低下脅絵めミ緩和されるも

のの，燃焼にやHヽ 固隴爾黻は低燃焼度でも一燗度を保持しえないことを示した。

  第S章ではこの固柵嫩馳賦；液相線温度式の各パラメータの吟味を行っ屯イば紺鹸舗喊の未照射燃

料ml，U）魄が理想溶液であるとの前提に基づき，測定された未照射M〔）x燃駟固相龍液櫛嚇忌度に

合致する固相縁淵翻蝋U魄P蛾の漸讌O鰍d鯔m）劉めたしカ以ニのよう鬮て靴、た溶

解熱値と測定されたUQの溶解熱儷比に差があるため，測定されたUQの溶解熱値を用い，理想溶液の第1

次拡張モデルとして正則溶液を仮定し，測定された固相線，液綱線温度に合致する固相線，液相線を導く

PuQの溶解熱値と正則係数aの値を求めた。ここでU｜晩の融´紘3，138Kから講EA勧告値である3，120K

に変えている。従来の理想溶液モデルの計算で求めた固相線，液相線温度はUQの融点近傍で実測値に

比べて低目であったが，正Rl隴蔽モデルを仮定1て求めた固相線，液相線は測定値とよく一致I虎。しかし

正R！隴較モデ′1樹算でUQの融点を3，120Kに下げたことから，低薑丶l富化度での液相線温度と固相線温度

の差が理想溶液モデルで求めた温度聞差異より小さくなり，謬を旧線温度佃「での測定纏との合致が悪くなった。

従ってUQの融点は劇驥蔽モデ′1尉算で採用した3，138Kが望ましく，未照射M（）X燃M固欄亀液相

翁羽廼醸懿講皮モデンレで充分近似できることを明らかにした。

  以ヒの研究｜こより，未照射およぴ照射MOX嫐m嘱ね点測定とその融点測定臨景での鱒隴喊およて職然

焼勘ゝらこれらのノくラメータ0Pu比，Am比，0M比，燃焼闘を賊貶する固相繊盈度およて幟旧線温度の

計算式を導いた。主要MAの1っであるアメリシュウム含有による温度低下，亜fば越鹸舗B成6ゝ ら照射による

化学量論紬掘への変化に伴う温度刻匕への効栗および然焼に伴う渦度低‐Fへの効果を定量釣に示l虎。こ



の固贓謬湘線温度式め溯範囲は，高速炉用MOX燃瀞kり仕擱誌’．カパーするPu濃度：10～ 40  wL%，

Am濃度：O～2wt%，O/M比：194～ 2.00，燃焼度：丶丶一250 GWd/tである。固隴弼黻の燃焼に伴う潟度低下

割合憾倔燃焼度で′Jヽ さく，ほぼ50 GWd/tを超えると温度低下害1険Hま大きくなり，ほぼ200 GWd/tを超えると温

度低下割合の緩和が顕著となる。この固相線および淵潤線渦度j勘ゝら，液相線温度と固相線温度の温度間

隔が燃焼に伴い拡灯＾ることを明らかにLアt':o
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学位論文審査の要旨

主査  教授  佐藤正知
副査  教授  澤村貞史
副査  教授  島津洋一郎
副査  教授  杉山憲一郎

学位論文題名

高速炉用照射混合酸化物燃料の融点に関する研究

  軽水炉に替わる次世代の原子炉として，これまで各国で高速増殖炉(FBR）の開発が進められて

きた。この中でFBR用混合酸化物＠｛oK滋灘ゆ熱物性と照射挙動にっいては，その研究成果，使

用実績データが蓄債されているものの，さらに詳細な照射挙動の把握，MOX燃料にマイナーアク

チニドMいを含有させた場合の物性研究が必要とされている。

  燃料棒の限界出カは，安全確保のための熱的性質の1っであるMOX燃料の融点により規定さ

れている。定常運転時はもちろん，過渡事象でも燃料温度は融点を超えないことが許認可の要件と

なっている。軽水炉用酸化物燃料に比べて燃料線出カが高く冷却材温度も高いために，FBR燃料

では燃料中´い思度がはるかに高い。U02にPuQを含有させると全率固溶体を形成しPuQの添加と

ともに液相線，固相線温度が一様に低下する。このことからMOX燃料の融点と燃料中´己最高温度

との差がさらに狭まり，軽冰炉用U0ぬ然料に比べてその融点までの裕度は小さい。従って高速炉用

照射MOX燃料について，より正確な融点降下の知見が欠かせない。しかし，これまで照射MOX

燃料の融点測定結果の報告は限られたものであり，かっその温度測定誤差が大きいため，アクチ

ニド含有量の増加や核分裂生成物の蓄積に伴う融点降下式は明確な形では得られていない。さら

に高燃焼度での融点の降下，MA含有や燃料製造時の亜化学量論組成（OM比く2．o）からの変化

による融点への影響等にっいて，精度の高い測定とそれらの効果の分離に関する系統的な研究は

なされていない。

  本研究では，温度測定精度を向上させた改良型サーマルアレスト法を用い，MOX燃料の融長

の照射量依存性，アクチニド含有量とOM比依存性を求め，照射MOX燃料の固相線温度と，液相

線温度の低下をこれらのパラメータを用いて表現．できる多項式を求めている。また、融点降下挙動

のパラメータ依存性にっいて溶液論的な意味づけを行っている。

  本 論 文 は 5章 功 ゝ ら 構 成 さ れ て お り ， 各 章 の 概 要 は 以 下 の 通 りで あ る 。

  MOX燃料の融点の正確な知見が必要なものの初期の融点測定に適用されたV型フアラメント
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法は，その測定誤差の大きさと少量の非密封試料を加熱することにより生じる組成変化という根本的

な問題を抱えていた。これまで密封キャプセルを用いたサーマルアレスト法による信頼性の高い測

定結果報告例は極めて少ない。第1章の序論において，サーマルアレスト法によるMOX燃料の融

点に関する研究の足取りと現況を整理するとともに本研究の目的について述べている。

  第2章では，高Pu富イ匕度MOX燃料，(U．71Pu0カ）02の固相線温度を測定し（最大燃焼渡：124

GW眦）その温度測定時点での組成を求めた。これらのデータから多変数逐次近似法にてその固

相線温度を決定するパラメー夕（Pu比，Am比，燃焼度）の係数を導き，これらの係数にっいての考

察している。この固相線温度多項式で計算した固相線温度は測定温度を良く再現している。

  第3章では，燃料サイクルコストの低減化から要請される高燃焼度での融点の低下を把握するた

めに，高Pu曹f匕度MOX燃料に可溶闇亥分裂生成物の非放射性酸化物を固溶させ，高燃ザ綾（最

大燃焼度：250GWd／t）横擬試料を製作してその固相線温度を測定した。照射MOX燃料の固相線

温度測定結爿劼ゝら第2章で導いた固相線温度式の燃焼度の2次係数をわずかに変更するだけで測

定値と良く一致する温度計算式を得ている。

  第4章では，プールに長期貯蔵されていた高速実験F「常陽」Mk・I燃料集合体の低Pu富化度照

射MOX燃料（Uo．ぴ乢17）Qの固相線温度を測定した。これらの測定結果に合致するよう，高燃焼度

高富イ岐N鰍鯏噺ゝら求めた固聿日線温度式の和ヾラメータの係数をプノレトニウム富化の関数と

する固相線温度式を求めている。この結果，製造時点での初期プルトニウム富化度の大きな変化に

も適用でき る高速炉用 照射M（ ）X燃料 固相線温度式を得ることに成功している。

  さらに，この燃料固相線温度式の構築方法を液相線温度式に拡張し高速炉用照射MOX燃料液

相線温度式を求めた。サーマルアレスト法で照射MOX燃料の固相線，液相線温度を測定した

Re繃sらのデータとこの液旧線温度式で計算した温度とを比較し，計算値は測定値を良く再現でき

ることを示した。これまで高速炉用照射MOX燃料の液相線温度式が報告された例は無い。低燃焼

度でMOX燃料の固相線温度は燃焼度に依存せず一定温度を保持したとの初期の実験結果は測

定誤差が大きいものであり，OM比に依存して固相線温度の低下が緩やかになるものの，固相線

温度 の ．燃 焼 度依 存 性は 低燃焼度 でも一定温 度を保持し 得ないこと を示した。

  第5章ではこの固相線温度式，液相線温度式の各パラメータ依存性の吟味を行った。化学量論

組成の未照射燃料，（U’Pu）O加が理想溶液であるとの前提に基づき，測定された未照射MOX燃料

の固相線，液相線温度に合致する固相線，液相線を導くU02，PuQの融解熱を求め也しかし導い

た融解熱と測定されたU02のものとに差異があるため，次に正則溶液を仮定し，測定された固相線，

液相線温度に合致する固相線，液泊線を導くPuQの融解熱と正則係数を求めた。従来の理想溶液

モデルの計算で求めた固相線，液相線温度はU02の融点近傍で実測値に比べて低目であったが，

正 則 溶 液 モ デ ルを 仮 定し て 求 めた 固 相線 ， 液相 線 は測 定 値と よ く一 致 した 。

  これを要するに著者は、高速炉用MOX燃料の融点を詳細に測定し、そのPu富化度、照射によ

るAmや核分裂生成元素濃度，0ぬ江比依存性を明らかにした。この成果は核燃料工学の発展に寄

与するところが大きいと評価でき、博士（工学）の学位を授与される資格あるものと認める。
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