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1. はじめに 

FBRサイクル実用化戦略調査研究（F/S）では，燃料中に不純物の混入を許容した「低
除染燃料」を用いた炉心，燃料，及び燃料サイクルシステムの設計検討を行っている。

本報告は，低除染燃料中に残留する核分裂生成物（FP）による炉心特性への影響につい
て，F/Sフェーズ Iにおける評価結果をまとめたものである。 
残留 FPの組成は再処理方式ごとの除染係数あるいは移行率により様々であり，炉内
での中性子照射ならびに多重リサイクルによっても変化する。詳細設計段階においては，

炉心計算において残留 FP の組成を厳密に取り扱うことが望ましいが，F/S の初期段階
においては，種々の炉心，燃料，再処理方式の候補概念を比較し絞り込みが行われると

ともに，設計の見直しが頻繁に行われるため，近似的に妥当な簡易 FP取扱法の適用が
効率的である。 
熱中性子炉では，巨大吸収断面積を持つ FP核種による中性子寄生吸収作用が知られ
ており，炉心計算においてそれらの巨大吸収反応核種周辺の燃焼チェーンを考慮する必

要がある。高速炉のエネルギー領域では吸収断面積の突出して大きな FP核種はなく，
100核種にも及ぶ FPをひとまとめにしたランプ化 FP定数が使用されている。これより，
低除染燃料中の残留 FPについても，ランプ化定数あるいは代表核種による扱いが可能
であると考えられる。 
そこで，炉心計算における簡易的な残留 FP の取扱い方法として，本報告では FP 等
価係数と FP体積割合をパラメータとした代表核種による模擬方法を提案する（第２章）。
ひとたび，FP等価係数とFP体積割合をパラメータとした炉心特性評価を行っておけば，
任意の FP組成についての炉心特性への影響を，ただちに見出すことができる。再処理
方式の設計変更により FP組成が変わった場合においても，炉心燃焼計算をやり直す必
要はなく，解析・評価作業を効率的に行うことができる。 
同模擬方法を，F/S フェーズ I で候補としてあげられた再処理方式ごとの低除染燃料
による炉心特性影響評価に適用した。第３章では乾式再処理法として，酸化物電解法

（RIAR技術），金属電解法（ANL技術），フッ化物揮発法の評価結果をまとめる。第４
章では，湿式再処理法（PUREX＋SETFICSプロセス）についての評価結果を示す。



2. 評価方法 

2.1 概要 

 低除染燃料中の残留 FPを炉心計算で簡易的に取り扱う FP等価係数と FP体積割合を
パラメータとした代表核種による模擬方法について説明する。 

 
2.2 FP 等価係数と FP 体積割合 
 残留 FPの炉心特性に与える影響は，FPの中性子吸収能力および燃料を押しのける体
積によって決まる。前者を表すパラメータとして FP等価係数を，後者を表すパラメー
タとして燃料に対する FP化合物の体積割合を用いることにする。FP等価係数と FP体
積割合をパラメータとして炉心計算値を求めておき，任意の組成および化学形の不純物

FPに対する影響度合いを見積もることにする。 
 

(1) FP等価係数 
 FP等価係数αは次式によって定義される： 

 
143 ( )
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N

N

σ
α

σ
∈=
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 (1)

ここで， i
cσ は核種 iの中性子捕獲反応断面積（単位：barn）， iN は核種 iの個数密度（単

位：個/cm3）である。 
FP等価係数は，燃料に付随する FPを代表核種（143Nd）で置き換えたときの両者の中
性子捕獲反応の比である。143Nd を代表核種とした理由は，希土類元素の中で中性子捕
獲反応割合の主たる寄与を与えることと，平均的な捕獲反応断面積の大きさ（約 0.2 
barn）を持っているからである。代表核種として用いることの妥当性については後述す
る。 

FP の組成比，1 群捕獲断面積，化合物密度が与えられた場合に，FP 等価係数を計算
しやすい形に式(1)を変形する。まず，FP 化合物一個あたりの占める体積を考える。こ
こでは例えば FP2O3のような化学形の場合は，FPO1.5のように FP 一個あたりの化合物
で扱うものとし，FPOx と表記する（燃料に混入する FP の化学形として酸化物を仮定
した表記であるが，その他の化学形態の場合も同様に取り扱う）。FP 核種 iの化合物
FPOxi一個の占める体積

iFPOxν （単位：cm3/個）は，化学式量
iFPOxA （単位：g/mol），密

度
iFPOxρ （単位：g/cm3），アボガドロ数 AN （単位：個/mol）を用いて， 
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と書くことができる。さらに，式(2)に規格化された FP核種 iの組成比 in （ 1i
i FP

n
∈

=∑ ） 



をかけ，FP核種について足し合わせることにより，FP平均の FPOx一つあたりの占め
る体積を 

 i

i

FPOx
FPOx i

i FP FPOx A

A
n

N
ν

ρ∈

= ∑  (3)

のように得ることができる。ここで，共晶等による体積の変化については考慮していな

い。 
 次に単位体積あたりの FP 核種 iの個数すなわち個数密度 iN は，FPOx 一つあたりの
占める平均体積 FPOxν と FP組成比 in を用いて， 
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(4)

のように求められる。 
 一方，実際の炉心計算で使用する 143Nd のみで全残留 FP 核種を代表させた仮想的な
場合について，143Ndの個数密度は， 
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となる。 

 式(4)及び式(5)を式(1)に代入すると，FP 組成比 in ，中性子捕獲断面積 i
cσ ，化学式量

iFPOxA 及び密度
iFPOxρ より FP等価係数を計算する表式 
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(6)

を得る。式(6)の分子は対象 FPの中性子吸収能力の 143Ndに対する比を，分母は FP化合
物一つあたりの占める体積の 143Nd Oxに対する比を表している。中性子吸収能力の増大
に伴い FP等価係数は増加し，FP化合物一つあたりの占める体積の増加により FP等価
係数は減少する。 
 

(2) FP体積割合 
 FP等価係数とともに用いるもう一つのパラメータとして，燃料中の FP体積割合を 

 
2 2 2 2

FPOx

UO PUO MAO FPO

V
V V V V+ + +

 (7)

 

のように定義する（V は体積を表す）。 



 

2.3 代表核種による残留 FP 計算方法の妥当性 
 ここでは，F/Sフェーズ Iにおける再処理候補概念より得られる低除染燃料を対象に，
主要な残留 FP について炉心特性への影響を核種別に計算し，それらと代表核種 143Nd
の中性子捕獲反応断面積を変化させて模擬する場合との一致性を確認した結果を示す。 
各再処理方式の F/S フェーズ I 物質収支評価結果（中間結果，付録 A～E 参照）より
求めた中性子吸収量の多い主要残留 FPを表 2-1に示す。酸化物電解法では，貴金属 FP
（Ru, Rh, Pd）及び希土類 FP（Nd, Sm等）が，金属電解法では希土類 FPを中心とした
元素群が主たる影響を与えている。フッ化物揮発法ではMo, Tc, Ruの三元素が選択的に
燃料に随伴する。湿式再処理法（PUREX+SETFICS）では，質量数の大きな希土類 FP
（Sm, Eu, Gd）の寄与が主となる。このように対象となる再処理方式ごとに主要残留 FP
は異なったものとなっている。 
これら残留 FPについて，核種別に炉心特性影響を計算した。対象炉心は平成 11年度

Na-MOX レファレンス炉心[1]とし，燃料体積を 5％減じ，主要残留 FP を燃料部に均質
に混入した場合の炉心特性変化を調べた。ここで，混入する残留 FPの個数密度は 143Nd
酸化物のもの（143NdO1.5：理論密度 2.8×1022 個/cm3）に固定した。着目する炉心特性は，

Pu富化度，燃焼反応度*，増殖比，最大線出力，最大高速中性子束，取出平均燃焼度，

Na ボイド反応度（炉心部），ドップラー定数である。これらを，Pu 富化度調整を伴う
炉心燃焼計算システム「PENCIL」と統合炉定数「ADJ98」を用いた拡散計算により算
出した（解析方法の詳細は，第 2.6節参照）。 
 炉心特性計算結果を，主要残留 FPの 1群中性子捕獲反応断面積を変数としてプロッ
トしたものを図 2-1～2-9 に示す。同図には 143Nd を代表核種として捕獲反応断面積を
変化（0倍、1倍、5倍、10倍、15倍）させた場合の結果を実線で示している。これよ
り，核種ごとのプロットと 143Nd線の相違は，燃焼反応度で 0.1～0.15 %⊿k/kk’程度であ
る。Na ボイド反応度及びドップラー定数では，絶対値に対し最大 10～20%の不確定さ
が生じるものの，現状の概念設計段階の評価精度を考えると大きな問題とはならない。

以上より，当面の設計検討における本代表核種法の妥当性は十分であると判断できる。 
 

2.4 FP 化学形の設定 
 酸化物燃料に残留 FPを混入する場合の FP化学形及び密度を表 2-2に示す。FP元素
ごとの化学形設定は次のとおりである。 
 

・ Y及び希土類元素については，FP2O3の化学形とした。 

                                                  
*  1サイクルあたりの燃焼に伴う反応度減少量を意味する。サイクル初期及び末期の実効
増倍率から，次式により算出する： ( ) ( )/BOC EOC BOC EOCk k k kρ∆ = −  



・ 貴金属（Tc, Ru, Rh, Pd）及び Agについては，金属の状態で酸化物燃料中に存在す
るものとした。 
・ Zr, Nb, Snについては 2価の酸化物，Cdは 1価の酸化物とした。 
・ Mo については金属と酸化物両方の化学形が考えられるが，本検討では全て金属と
した。 
・ アルカリ土類金属（Sr, Ba）については，Zrとともに 3元の酸化物になるものとし
た。 

 

 残留 FP の燃料への混入において燃料重量保存で考えた場合は，FP 化合物の密度は
MOX燃料密度よりも小さいため，燃料中にむりやり FPを押し込む形となってしまう。
そこで，FP を含む燃料体積が元の体積を超過しないように体積保存を原則とした。表
2-2 に示す密度より，各 FP 化合物の占める体積を算出しそれらを足し合わせ，燃料に
対する FP混入体積とした（共晶等による FP化合物の体積変化は考慮せず）。 
 

2.5 FP の同位体組成 
 残留 FP の同位体組成は，ORIGEN2 コード[2]による計算値を用いた（表 2-3 参照）。

これは，ORIGEN2に付属している FP収率データ（239Pu）及び 1群断面積（FBRLWRC）
を用いて，高速炉における取出燃焼度 15万MWd/t，冷却期間 4年の条件で計算を行っ
たものである。 
 

2.6 炉心解析条件 
 炉心解析条件は次のとおりである。 
 

(1) 核データ 
F/Sフェーズ Iでの炉心設計に採用された JENDL-3.2に基づく統合炉定数「ADJ98」

(JFS3J32.ADJ98.Y9902) [3]を本報告の炉心解析において用いるものとした。統合炉定数は，

積分実験データをもとに炉定数アジャストメント手法により核データの持つ不確かさ

を低減し，核特性予測精度を向上させた高速炉用炉定数セットである。ADJ98の作成に
は，JUPITER臨界実験で得られた 185核特性が用いられている。FPの核データはアジ
ャストメントの対象でないため，JENDL-3.2を処理した炉定数 (JFS-3-J32) [4]と同一のま

まである。 
 

(2) 計算コード 
Pu富化度調整を伴う炉心燃焼計算を PENCIL[5] (SLAROM, JOINT, CITATIONからな
る炉心設計用計算システム)を用いて行った。体系モデルは 2次元 RZとし，エネルギー
群は 70群から 7群に縮約した。中性子束計算は拡散近似である。Pu富化度調整は，運



転補償と出力平坦化の観点から，実効増倍率の最低値と内側・外側炉心の出力比に条件

を設定して行った。なお，Naボイド反応度とドップラー定数は，70群計算で求めた実
効増倍率の差より評価した。 
 

 なお，上記条件に基づく解析は最確評価目的ではなく，基準ケースからの相対的変化

量を見るためのものである。 
 

2.7 FP 等価係数に対する燃焼効果 
 ここでは炉内での燃焼による FPの組成変化に伴い，FP等価係数の値がどのように変
わるかについて調べる。 
 図 2-10に次の 4種の組成の FPについて燃焼による FP等価係数の変化を示す。 
 

・ FP1 Yから Cdまでの第 4周期元素（高速中性子核分裂による FP収率を仮定） 
・ FP2 Laから Dyまでの希土類元素（高速中性子核分裂による FP収率を仮定） 
・ FP3 Mo, Tc, Ru（フッ化物揮発法の FP組成） 
・ FP4 Y及び Pm以上の重希土類元素（PUREX＋SETFICSでの FP組成） 
 

ここで，燃焼計算は ORIGEN2 コード[2]により，高速炉における典型的な一群断面積

（FBRLWRC）を用い，中性子束レベルは 3.5×1015 n/cm2/sec とし，リサイクルステッ
プ（2700 day + 4 year cooling）ごとに燃焼と冷却を繰り返した。 
 結果として，上記 FP組成それぞれについて，FP等価係数は炉心特性を大きく変える
ほどの燃焼依存性を持たないことがわかった。 今回検討対象の再処理方式で得られる
FP組成は，上記の FPの群あるいはその重ね合わせによって表すことができるため，そ
れらの FP等価係数の燃焼依存性を無視することにする。 
 

2.8 リサイクル効果簡易評価方法 

多重リサイクルを考える場合，燃料に付随する残留 FPがリサイクルに伴い蓄積する
効果を考慮しなければならない。特に除染係数（DF）が小さい場合にこの効果は重要
となる。本報告においては，次のようにしてリサイクル効果を簡易的に評価する。 
ある FP元素に着目し，k回目リサイクル後に燃料に付随する重量を，各炉心領域（内
側炉心，外側炉心，ブランケット）について 
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のようにベクトルで表記する。k = 0は再処理前の使用済燃料中の FP重量を、k = 1は



１回リサイクル後の新燃料中の FP重量を表している。 
 次に再処理による FP重量の変換行列を 
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と表す。ここで， 

 
(1) (1) (1)

(0) (0) (0), ,IC OC Blanket
IC OC Blanket

Total Total Total

m m mu u u
m m m

= = = (10)

であり，１回リサイクル後の FP重量は 

 (1) (0)=m Um  (11)

によって与えられる。ここでは，再処理過程をブラックボックスのように捉え，すべて

の領域の燃料が混ぜ合わされ，上記行列要素の割合で各領域の燃料に FPが分配される
ものとして定式化を行った*。 
なお，変換行列要素の値は再処理のリサイクルが進むにつれて変化すると考えられる

が，本検討では１回目再処理のマスバランス評価で得られた値を近似的に全てのリサイ

クルステップにおいて用いるものとする。 
考えている FP元素は炉内での燃焼に伴い，異なる元素に変換していく。元素番号の
連続した FP 元素群が等しい除染係数で再処理される場合には，燃焼に伴う FP の変換
を無視しても，FP組成変化の FP等価係数への影響が小さいため，元素群全体としての
炉心特性影響は変わらないと考えられる。これより，FP 元素群が等しい除染係数で再
処理される場合について，燃焼による FP組成変化を考えないことにする。これは酸化
物電解法（RIAR 技術），金属電解法（ANL 技術）の場合が該当する。なお，燃焼によ
り FP元素群全体としての重量が減少する効果も無視する。 
以上の仮定より，リサイクルによる FP重量について，次の漸化式を立てることがで
きる。 

 ( )( ) ( 1) (0)k k−= +m U m m  (12)

これを用いると，無限回リサイクル後の FP重量を次のように求めることができる。 

                                                  
* 全ての燃料（炉心，ブランケット）を混ぜ合わせるというブラックボックス的取扱いは、
再処理のプロセスフローを着実に模擬していないため，今後改善の余地がある。ここでは

概略評価を目的として，簡易的な計算方法を採用した。 
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ここで，使用済燃料中の FP 重量を１回目再処理後の FP 重量で割った全領域について
の除染係数 
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mDF
u u u m
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(14)

を導入した*。式(13)により，無限回リサイクル後の FP重量を，１回目リサイクル後の
FP重量に対し，1/(1－1/DF) の因子を乗じることで算出できる。 
 以上は等しい DF 値を持った元素群に対して妥当な近似であり，フッ化物揮発法や
PUREX+SETFICSのように少数元素が残り，それぞれ DF値が異なる場合には，近似モ
デルの誤差が大きくなると予想される。しかし，今回の概略評価ではこれら核変換によ

る効果を無視し，式(13)による算出法を適用するものとする。 
 

 
 

                                                  
* 除染係数の代わりに，移行率m(1)/m(0)が用いられる場合もある。 



(a) 中性子捕獲断面積　0～0.2 barnの範囲
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(c) 中性子捕獲断面積　0.5～1.0 barnの範囲
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(b) 中性子捕獲断面積　0.2～0.5 barnの範囲
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(d) 中性子捕獲断面積　1.0～3.5 barnの範囲
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図2-1　FP核種のNa-MOX炉心特性に与える影響（内側炉心Pu富化度）
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(c) 中性子捕獲断面積　0.5～1.0 barnの範囲
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(b) 中性子捕獲断面積　0.2～0.5 barnの範囲
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(d) 中性子捕獲断面積　1.0～3.5 barnの範囲
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図2-2　FP核種のNa-MOX炉心特性に与える影響（外側炉心Pu富化度）



(a) 中性子捕獲断面積　0～0.2 barnの範囲
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(c) 中性子捕獲断面積　0.5～1.0 barnの範囲
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(b) 中性子捕獲断面積　0.2～0.5 barnの範囲
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(d) 中性子捕獲断面積　1.0～3.5 barnの範囲
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図2-3　FP核種のNa-MOX炉心特性に与える影響（燃焼反応度）



(a) 中性子捕獲断面積　0～0.2 barnの範囲

0.75

0.80

0.85

0.90

0.95

1.00

1.05

0.0 0.1 0.2

中性子捕獲断面積 [barn]

増
殖
比 Nd-144 Mo-100 Nd-146

Mo-98 Nd-148 Pr-141

Ru-104 Ru-102 Nd-143

(c) 中性子捕獲断面積　0.5～1.0 barnの範囲
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(b) 中性子捕獲断面積　0.2～0.5 barnの範囲
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(d) 中性子捕獲断面積　1.0～3.5 barnの範囲
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図2-4　FP核種のNa-MOX炉心特性に与える影響（増殖比）



(a) 中性子捕獲断面積　0～0.2 barnの範囲
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(c) 中性子捕獲断面積　0.5～1.0 barnの範囲
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(b) 中性子捕獲断面積　0.2～0.5 barnの範囲
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(d) 中性子捕獲断面積　1.0～3.5 barnの範囲
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図2-5　FP核種のNa-MOX炉心特性に与える影響（最大線出力）



(a) 中性子捕獲断面積　0～0.2 barnの範囲
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(c) 中性子捕獲断面積　0.5～1.0 barnの範囲
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(b) 中性子捕獲断面積　0.2～0.5 barnの範囲
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(d) 中性子捕獲断面積　1.0～3.5 barnの範囲
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図2-6　FP核種のNa-MOX炉心特性に与える影響（最大高速中性子束）



(a) 中性子捕獲断面積　0～0.2 barnの範囲
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(c) 中性子捕獲断面積　0.5～1.0 barnの範囲
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(b) 中性子捕獲断面積　0.2～0.5 barnの範囲
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(d) 中性子捕獲断面積　1.0～3.5 barnの範囲
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図2-7　FP核種のNa-MOX炉心特性に与える影響（取出平均燃焼度）



(a) 中性子捕獲断面積　0～0.2 barnの範囲）
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(c) 中性子捕獲断面積　0.5～1.0 barnの範囲
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(b) 中性子捕獲断面積　0.2～0.5 barnの範囲
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(d) 中性子捕獲断面積　1.0～3.5 barnの範囲
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図2-8　FP核種のNa-MOX炉心特性に与える影響（Naボイド反応度）



(a) 中性子捕獲断面積　0～0.2 barnの範囲
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(c) 中性子捕獲断面積　0.5～1.0 barnの範囲
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(b) 中性子捕獲断面積　0.2～0.5 barnの範囲
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(d) 中性子捕獲断面積　1.0～3.5 barnの範囲
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図2-9　FP核種のNa-MOX炉心特性に与える影響（ドップラー定数）



図2-10 　FP等価係数の燃焼による変化
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表2-１　低除染燃料中の主な残留FP

数字は燃料に随伴する全残留FPの中性子捕獲反応率に対する割合を表す。

Ru-101 11.5% Pr-141 6.9% Mo-95 7.0% Sm-147 9.4%
Ru-102 5.0% Nd-143 10.6% Mo-97 6.7% Sm-148 2.7%
Ru-104 3.2% Nd-144 3.3% Mo-98 3.1% Sm-149 15.1%
Rh-103 14.7% Nd-145 8.5% Mo-100 2.5% Sm-151 11.4%
Pd-105 13.1% Nd-146 3.0% Tc-99 15.0% Sm-152 3.8%
Pd-106 3.1% Nd-148 2.6% Ru-101 37.4% Eu-153 16.5%
Pd-107 6.1% Pm-147 2.3% Ru-102 16.3% Eu-154 5.3%
Ag-109 2.7% Sm-147 8.0% Ru-104 10.5% Eu-155 4.2%
Pr-141 2.2% Sm-148 2.3% Gd-155 6.9%
Nd-143 3.4% Sm-149 12.9% Gd-156 3.5%
Nd-145 2.7% Sm-151 9.8% Gd-157 7.1%
Sm-147 2.6% Sm-152 3.2%

Sm-149 4.1% Eu-153 6.0%

Sm-151 3.1%
計 77.4% 計 79.7% 計 98.4% 計 86.0%

酸化物電解法 金属電解法 フッ化物揮発法 PUREX＋SETFICS







3. 乾式再処理による低除染燃料の影響 

3.1 概要 

 F/Sフェーズ Iで検討対象となった乾式再処理方式について，低除染燃料中の残留 FP
が炉心特性に及ぼす影響を， F/Sフェーズ I物質収支評価結果（中間結果）に基づき解
析した。 

 
3.2 対象乾式再処理方式及び炉心  
対象とする乾式再処理方式及び炉心は次のとおりである。 

 

 ＜対象とする乾式再処理方式＞ 

① 酸化物電解法（（RIAR 技術）） 

② 金属電解法（Li 還元）（（ANL 技術）） 

③ 金属電解法（塩浴塩素化）（（ANL 技術）） 

④ フッ化物揮発法 

 

  ※各乾式再処理方式の物質収支評価結果（中間結果）を付録 A～Dに示す。 

 

 ＜対象炉心＞ 

  ・平成 11 年度 Na-MOX レファレンス炉心[1] 
 

3.3 FP 混入燃料の炉心特性への影響（炉心燃料への混入，1回リサイクル後）  
各再処理方式によって得られた燃料に付随する FPについて，まず 1回リサイクル後
の炉心燃料への混入影響について調べることにする。 

FP等価係数及び FP体積割合の値を表 3-1-1～3-1-4に示す。同表には FP化合物の平
均密度，平均化学式量，FPの平均捕獲断面積も示している。なお，FP等価係数の算出
には ORIGEN2コード[2]内蔵の高速炉用 1群定数セット（FBRLWRC）を使用した。 
代表的な炉心特性である燃焼反応度の変化に対する元素ごとの寄与割合を図 3-1 に

示す。ここでは，炉心燃料部のみへの FP混入影響について示している。FP混入影響は
中性子吸収効果と燃料体積占有効果に分解した*。 
 これらより，各再処理方式で得られる燃料に付随する FPの性質として次のことがい

                                                  
*  FP等価係数αと FPOx体積割合をパラメータとした炉心特性影響解析結果（図 3-2）に
おいて，α＝0のラインにより中性子吸収効果と燃料体積占有効果の二つの成分に分離でき
る。さらに，式(6)の分子が核種ごとの中性子吸収効果割合を，分母が核種ごとの燃料体積
占有効果割合を与える。 
 



える。 
 

＜再処理後の炉心燃料に付随する FPの性質＞ 
① 酸化物電解法 ((RIAR技術)) 
 Zr，貴金属（Ru, Rh, Pd），希土類元素（La, Ce, Pr, Nd, Sm）が存在する。中性子
吸収効果の小さい元素（Zr, La, Ce）と大きい元素（Rh, Pd, Sm, Eu等）が混在して
いる。金属元素は体積占有率が小さく，FP等価係数を増加させる働きを持つ。 
 

② 金属電解法（Li還元） ((ANL技術)) 
 Y及び希土類元素が燃料に随伴する。平均化学式量は比較的大きい。中性子吸収
効果に寄与する主な元素は Ndと Smである。 
 

③ 金属電解法（塩溶塩素化） ((ANL技術)) 
 ②に加え Zr が随伴する。Zr の中性子吸収断面積は小さく，FP 等価係数は②に
比べ小さくなる。 
 

④ フッ化物揮発法 
 燃料に付随するのはMo, Tc, Ruといった元素であり，平均化学式量は小さい。
これらは金属のため体積占有率が小さく，FP 等価係数が大きくなる。なお，他の
乾式再処理方式と比べ，FP体積割合が小さいのが特徴である。 

 

 平成 11年度 Na-MOXレファレンス炉心の燃焼反応度，増殖比，Naボイド反応度（炉
心部），ドップラー定数に対する FP混入影響解析結果を図 3-2に示す。これらは FP等
価係数と FP体積割合によって整理されている。 
 各再処理方式によって得られた FP 混入燃料について，表 3-1 に示す FP 等価係数及
び FP体積割合より，炉心特性の変化量を次のように見積もることができる。 
 

＜炉心特性への影響（1回リサイクル後）＞ 
① 酸化物電解法 ((RIAR技術)) 
・燃焼反応度変化   ＋0.4 %⊿k/kk’ 
・増殖比変化    －0.03 
・Naボイド反応度変化   ＋0.06×10-2⊿k/kk’ 
・ドップラー定数（絶対値）変化  －0.4×10-3 Tdk/dT 

 

② 金属電解法（Li還元） ((ANL技術)) 
・燃焼反応度変化   ＋0.3 %⊿k/kk’ 



・増殖比変化    －0.02 
・Naボイド反応度変化   ＋0.03×10-2⊿k/kk’ 
・ドップラー定数（絶対値）変化  －0.3×10-3 Tdk/dT 
 

③ 金属電解法（塩溶塩素化） ((ANL技術)) 
・燃焼反応度変化   ＋0.3 %⊿k/kk’ 
・増殖比変化    －0.02 
・Naボイド反応度変化   ＋0.03×10-2⊿k/kk’ 
・ドップラー定数（絶対値）変化  －0.3×10-3 Tdk/dT 

 

④ フッ化物揮発法 
・燃焼反応度変化   ＋0.1 %⊿k/kk’ 
・増殖比変化    －0.01 
・Naボイド反応度変化   ＋0.03×10-2⊿k/kk’ 
・ドップラー定数（絶対値）変化  －0.15×10-3 Tdk/dT 

 

最も影響の大きいのは，「① 酸化物電解法 ((RIAR 技術))」であるが，この程度の変化
であれば炉心設計での対応が可能と考えられる。一方，「④ フッ化物揮発法」は FP 等
価係数が大きいものの，FP 体積割合が小さく，炉心特性への影響は比較的小さいこと
がわかった。 
 

3.4  FP 混入燃料の炉心特性への影響（炉心燃料への混入，無限回リサイクル後）  
 第 2.8 節で示した方法によって，無限回リサイクル後に炉心燃料に混入する残留 FP
についての FP等価係数及び FP体積割合を算出した。表 3-2に結果を示す。また，燃焼
反応度の変化に対する元素ごとの寄与割合を図 3-3に示す。これらについて次の傾向が

見られた。 
 

＜無限回リサイクルによる FP等価係数及び FP体積割合の変化＞ 
① 酸化物電解法 ((RIAR技術)) 
貴金属の領域平均 DFが 3.06，希土類元素については 9.84であり，無限回リサイ
クル後は貴金属がやや多く蓄積しており，平均化学式量の低下及び平均密度の増加

が生じる。FP等価係数の変化はわずかであった。FP体積割合は 1回リサイクル後
に比べ約 30%増加する。 

 

② & ③ 金属電解法 ((ANL技術)) 
希土類元素に対して 3～5 の領域平均 DF が一様にかかるため，特定の元素が選



択的に残ることはなく，FP等価係数の変化はほとんど見られない。FP体積割合は
1回リサイクル後に比べ，30～40%増加する。 

 

④ フッ化物揮発法 
 領域平均 DFがMo, Tc, Ruについてそれぞれ 1.09, 12.6, 5.97であり，特にMoの
蓄積が顕著となる。Moの存在割合が増えることで、平均密度の減少及び平均吸収
断面積の減少が起こり，FP等価係数は 2.3から 1.6まで減少する。FP体積割合は 1
回リサイクル後に比べ約 5倍に増加し，1～2 vol%となった。 

 

 無限回リサイクル後の炉心特性への影響を表 3-3にまとめる。1回リサイクル後に比
べ，「① 酸化物電解法 ((RIAR技術))」及び「②&③ 金属電解法 ((ANL技術))」につい
ては，FP 体積割合の 30～40%増加による影響が現れている。「④ フッ化物揮発法」に
ついては，FP体積割合の増加に伴い炉心特性への影響が増加しているが，元々FP体積
割合が小さかったことと FP等価係数の減少によって，他の再処理方式と同程度の影響
度合いとなった。 
 無限回リサイクル後において炉心特性への影響が最も大きいのは、「① 酸化物電解法 
((RIAR技術))」である。ただし、この程度の変化であれば，炉心設計での対応は可能と
考えられる。 
 

3.5 ブランケットへの FP 混入影響 

次にブランケットへの FP 混入影響について調べる。1 回リサイクル後のブランケッ
ト（軸方向，径方向）に付随する FPの FP等価係数及び FP体積割合を表 3-1に，無限
回リサイクル後の値を表 3-2に示す。平成 11年度 Na-MOXレファレンス炉心のブラン
ケットに FPが混入したときの炉心特性変化を図 3-4及び図 3-5に示す。ブランケット
への FP混入により燃焼反応度の増加，増殖比の減少が引き起こされることがわかる。
Na ボイド反応度（炉心部）及びドップラー定数への影響は比較的小さい。炉心特性の
変化は，FP等価係数が 0のときは FP体積割合に依らず小さいことから，主に FPによ
る中性子吸収効果が影響を及ぼしていることがわかる。 
各再処理方式によって得られたブランケット燃料について，FP等価係数及び FP体積
割合より炉心特性変化量を見積もった結果を表 3-3 に示す。「① 酸化物電解法 ((RIAR

技術))」及び「②&③ 金属電解法 ((ANL技術))」については，ブランケットへの FP混
入影響は十分小さいことがわかる。一方，「④ フッ化物揮発法」では多重リサイクル
後の FP 蓄積（Mo）が無視できなくなり，炉心及びブランケットの影響を合わせると，
炉心特性の悪化は検討対象の乾式再処理方式の中で最大となる。このMoの蓄積につい
ては，除染係数を保守的に想定した結果であるとの情報があり，除染係数の見直しによ

り炉心特性影響は低減する見通しである。 



 

3.6 MA 混入による炉心特性への影響 

 低除染燃料には FPだけでなくマイナーアクチナイド（MA）も含まれるため，MAの
炉心特性に与える影響も考慮する必要がある。ここでは炉心燃料に混入するMAについ
て簡単にふれておきたい。 
 各乾式再処理方式について，一回リサイクル後燃料中のMA混入率を表 3-4に示す。
およそ 1%程度の MA が燃料に混入しており，「① 酸化物電解法 ((RIAR 技術))」及び
「②&③ 金属電解法 ((ANL技術))」については，Am及びCmが主な成分となっている。
「④ フッ化物揮発法」では Npがわずかに燃料に含まれる。 
 MAについて多重リサイクルを考えた場合，MAの燃焼と蓄積の平衡点が存在し，お

およそ 1 wt%程度のMA混入率に漸近すると考えられる。図 3-6に典型的な MA核種
組成を仮定した場合の炉心燃料部へのMA混入による炉心特性の変化を示す。これより，
MA 1 wt%混入時の炉心特性変化量を見積もると次のようになる。 
 

＜MA混入による炉心特性の変化（混入率約 1%のとき）＞ 
・燃焼反応度変化   －0.3 %⊿k/kk’ 
・増殖比変化     0.0～＋0.01 
・Naボイド反応度変化   ＋0.1×10-2⊿k/kk’ 
・ドップラー定数（絶対値）変化  －0.4×10-3 Tdk/dT 

 

MAの混入については、特に Naボイド反応度の増加及びドップラー定数の絶対値の減
少に注意する必要がある。 
 

3.7 まとめ  
 本章では，F/S フェーズ I で検討対象となった乾式再処理方式についての物質収支評
価結果（中間結果）を用いて，これら再処理によって得られた低除染燃料が平成 11 年
度 Na-MOXレファレンス炉心の炉心特性に与える影響を調べた。 
 調査対象とした乾式再処理方式は，① 酸化物電解法（（RIAR技術）），② 金属電解法
（Li還元）（（ANL技術）），③ 金属電解法（塩浴塩素化）（（ANL技術）），④ フッ化物
揮発法の 4種である。これらの中で炉心特性への影響が最も大きかったのは，「① 酸化
物電解法（（RIAR技術））」であり，無限回リサイクルを仮定した場合，残留 FPによる
炉心特性変化は次のように求められた。 
 

＜低除染燃料による炉心特性変化（無限回リサイクル後）＞ 
  酸化物電解法（（RIAR技術））の場合 
・燃焼反応度変化   ＋0.5 %⊿k/kk’ 



・増殖比変化    －0.04 
・Naボイド反応度変化   ＋0.1×10-2⊿k/kk’ 
・ドップラー定数（絶対値）変化  －0.7×10-3 Tdk/dT 

 

この程度の変化であれば炉心設計での対応が可能と考えられる。また，これを残留 FP
による炉心特性影響の上限としておけば，他の再処理方式を採用する場合を包絡した炉

心設計検討を行うことができよう。 
 
 
 











図3-2　炉心燃料へのFP混入による炉心特性の変化（平成11年度Na-MOXレファレンス
　　　炉心）（1/2）
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図3-2　炉心燃料へのFP混入による炉心特性の変化（平成11年度Na-MOXレファレンス

　　　炉心）（2/2）

　　（α：
143
Ndを基準としたFP等価係数）
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4. 湿式再処理による低除染燃料の影響 

4.1 概要 

F/S における湿式再処理のシステム設計においては，PUREX を基本にマイナーアク
チナイド（MA）回収プロセスの付加を検討している。MA 回収プロセスでは，MA と
化学的性質の同じ希土類元素を中心とする FPが不純物として随伴する。本章では，MA
回収プロセスを付加した湿式再処理方式について，随伴 FPの燃料への混入を炉心設計
で許容できるか否か，あるいは FP除染率をどこまで高める必要があるか判断するため
の炉心特性影響評価結果を示す。 

 

4.2 対象湿式再処理方式及び炉心 
MA回収プロセスを付加した湿式再処理の一候補概念である PUREX＋SETFICS*を評

価対象とする。同システムのF/Sフェーズ Iにおける物質収支評価結果を付録Eに示す。
PUREX＋SETFICSにおいて FPが混入するのは炉心燃料部のみである。 
 対象炉心は第 3章での検討と同じ，平成 11 年度 Na-MOX レファレンス炉心[1]とする。
燃焼反応度，増殖比，Naボイド反応度（炉心部），ドップラー定数の変化量に着目する。 

 
4.3 PUREX＋SETFICS による炉心特性への影響 
表 4-1 に PUREX＋SETFICSにおける随伴 FPの性質を，表 4-2 に炉心特性変化量の
評価結果を示す。多重リサイクルにより FP体積割合が増加し，5～6回のリサイクル後
には，第 3章で炉心特性影響が最大となった無限回リサイクル時の乾式再処理 RIAR法
における炉心特性影響を超えることがわかった。現状の移行率では多重リサイクルに耐

える炉心を成立させることは困難である。 
図 4-1に燃焼反応度変化の元素別寄与を示す。随伴 FPの主な組成はイットリウムと
重希土類元素（Sm, Eu, Gd）であり，これらは移行率が１ないしはそれに近い値となっ
ているためリサイクルにより炉心燃料に蓄積し，炉心特性を悪化させている。なお，イ

ットリウムによる炉心特性影響は体積占有効果，重希土類元素は中性子吸収効果による

ものである。 
 

                                                  
*  SETFICS（Solvent Extraction for Trivarent-f-elements Intra-groupsepararion in 
CMPO-comlexant System）は，使用済燃料の硝酸溶解液から Uや Pu等を回収した後の高
酸性廃液から Amや Cmを回収するために，核燃料サイクル開発機構が開発した溶媒抽出
法ベースのMA回収システムである。 

PUREX法では FPの高除染が可能であるが，SETFICS で回収したMAのリサイクルに
より，FPが燃料製品に混ざることになる。そこで，前章まで用いていた「除染係数」及び
「残留 FP」という用語はふさわしくなく，本章では代わりに「移行率」及び「随伴 FP」
を用いることにする。 



4.4 炉心特性影響緩和方策の検討 
前節で見たように，現状の PUREX＋SETFICSの移行率では，多重リサイクルを成立
させることができない。そこで，同システムに若干の改良を加えることにより，随伴

FPの蓄積を許容範囲内に抑えることができないかを検討する。 
次表に PUREX＋SETFICSに改良を加えた検討ケースを示す（付録 F参照）。 
 

表 PUREX＋SETFICSに改良を加えた検討ケースの FP移行率 

 Y La-Nd Pm Sm Eu Gd Tb Dy Ho Er 

PUREX+SETFICS 
Case-1 
Case-2 
Case-3 
Case-4 

1 
0.1 
0.7 
0.5 

0.85 

0.001
0.1 

0.001
0.001
0.001

0.1
0.1
0.1
0.1

0.09

0.3
0.1
0.2
0.2

0.25

0.7
0.1
0.5
0.4

0.60

1 
0.1
0.8
0.4

0.85

1 
0.1
1 

0.2
0.85

1 
0.1 
1 

0.1 
0.85 

1 
0.1 
1 

0.001 
0.85 

1 
0.1 
1 

0.001
0.85 

 
Case-1は，高い除染係数は期待できないものの，軽希土類元素および重希土類元素双
方とも除染可能なプロセスを想定した場合である。Case-2 は SETFICS の分離性能の向
上を期待した場合であり，PUREX＋SETFICSにおける主影響元素である Y, Sm, Eu, Gd
の移行率の減少が図られている。Case-3は SETFICSの後段を別の溶媒（TODGA等）に
変更し，重希土類元素の除染性能を向上させた場合である。Case-4は，PUREX＋SETFICS
における各 FPの移行率を単純に 0.85倍したものであり，多重リサイクルによる FP蓄
積量が許容範囲内で平衡となる移行率減少割合を見出すために設定した。 
表 4-3に各検討ケースについて，FP体積割合と FP等価係数を示す。これらより評価
した平成 11年度 Na-MOXレファレンス炉心の燃焼反応度の変化を表 4-4及び図 4-2に
示す。燃焼反応度変化に対する元素別寄与を図 4-3～4-6 に示す。各ケースとも多重リ

サイクルによる FPの蓄積による影響を，乾式 RIAR法無限回リサイクル時以下に抑え
ることのできる結果となった。 

ただし，Case-2については移行率１の FP（Tb, Dy, Ho, Er）があるため，リサイクル
によりこれら FP が蓄積しつづけ，もとの PUREX＋SETFICS と同様，いずれは炉心を
成立させることのできない状態に至ることになる。しかし，FP の蓄積速度は十分ゆる
やかであり，60～70 リサイクル（約 400 年間）の長期にわたって炉心特性への影響は
許容できるレベルにある。 
なおCase-4より，PUREX＋SETFICSの FP移行率を 0.85以下に一様に小さくすれば，
リサイクルによる FPの蓄積は炉心設計対応が可能な範囲で平衡状態に至ることがわか
った。 
 
 



4.5 まとめ 
湿式再処理法に MA 回収プロセスを付加した「PUREX＋SETFICS」について，イッ
トリウム及び重希土類元素を主とする随伴 FPの混入した燃料が炉心特性に与える影響
を評価した。結果として 5～6回のリサイクル後には，乾式再処理で最大であった RIAR
法無限回リサイクル時の炉心特性への影響を超え，さらに FPが蓄積しつづけるため，
多重リサイクルを成立させることは困難であることがわかった。そこで，PUREX＋
SETFICSをベースに FP除染性能を向上させた検討ケース（Case-1, -2, -3）について影
響評価を行った。各ケースとも多重リサイクルによる FPの蓄積による影響を許容範囲
に抑えることのできる見通しが得られた。



図4-1-1　燃焼反応度変化に対する元素別寄与（PUREX+SETFICS，1回リサイクル後）
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図4-1-2　燃焼反応度変化に対する元素別寄与（PUREX+SETFICS，5回リサイクル後）
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図4-2　リサイクルに伴う燃焼反応度変化の増加
（PUREX+SETFICS：除染性能向上検討ケース）
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図4-3-1　燃焼反応度変化に対する元素別寄与（Case-1，1回リサイクル後）
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図4-3-2　燃焼反応度変化に対する元素別寄与（Case-1，無限回リサイクル後）
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図4-4-1　燃焼反応度変化に対する元素別寄与（Case-2，1回リサイクル後）
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図4-4-2　燃焼反応度変化に対する元素別寄与（Case-2，30回リサイクル後）
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図4-5-1　燃焼反応度変化に対する元素別寄与（Case-3，1回リサイクル後）
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図4-5-2　燃焼反応度変化に対する元素別寄与（Case-3，無限回リサイクル後）
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図4-6-1　燃焼反応度変化に対する元素別寄与（Case-4，1回リサイクル後）
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図4-6-2　燃焼反応度変化に対する元素別寄与（Case-4，無限回リサイクル後）
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表4-1　再処理で得た燃料に付随するFPの性質（PUREX+SETFICS）

1 5 10 30

FP混入率

　重量比：  MFP/(MU+MPu+MMA) 0.4% 1.2% 2.0% 5.5%

　体積比：  VFPOx/(VUO2+VPuO2+VMAO2+VFPOx) 0.6% 2.1% 3.8% 10%

平均密度  ρFPOx [g/cm
3] 6.82 6.23 6.02 5.83

平均化学式量 AFPOx [g/mol]
 * 148.7 139.1 135.5 132.2

平均捕獲断面積 σFP [barn] 0.62 0.48 0.40 0.32

FP等価係数α (基準核種：143Nd）** 2.3 1.7 1.4 1.1

*  FP2O3はFPO1.5とみなし，平均化学式量を算出した。

**   FP等価係数の定義　α＝(Σi∈FP σｃ, i Ni ) / (σｃ, Nd143 NNd143 )　　（σｃ：捕獲断面積，N：個数密度）

リサイクル数



表4-2　低除染燃料の炉心特性への影響（PUREX+SETFICS）

リサイクル数 1 5 10 30 ∞

燃焼反応度変化  [%⊿k/kk'] +0.15 +0.45 +0.8 +1.8 +0.5

増殖比変化 -0.01 -0.03 -0.05 -0.12 -0.04

Naボイド反応度変化 [10
-2
⊿k/kk'] +0.03 +0.09 +0.14 +0.30 +0.10

ドップラー定数 (絶対値) 変化 [10
-3
Tdk/dT] -0.2 -0.6 -1.0 -2.1 -0.7

乾式RIAR法
（参考）

PUREX+SETFICS



表4-3　再処理で得た燃料に付随するFPの性質（PUREX+SETFICS：除染性能向上検討ケース）

1 5 10 30 ∞

PUREX＋SETFICS
　　FP体積割合 0.6% 2.1% 3.8% 10%
　　FP等価係数 2.3 1.7 1.4 1.1

Case-1
　　FP体積割合 0.7% 0.7% 0.7% 0.7% 0.7%
　　FP等価係数 0.8 0.8 0.8 0.8 0.8

Case-2

　　FP体積割合 0.4% 1.0% 1.2% 1.4%

　　FP等価係数 2.3 2.1 2.1 2.4

Case-3

　　FP体積割合 0.3% 0.5% 0.5% 0.5% 0.5%

　　FP等価係数 2.4 2.1 2.1 2.1 2.1

Case-4

　　FP体積割合 0.5% 1.4% 1.9% 2.3% 2.3%

　　FP等価係数 2.3 1.8 1.6 1.5 1.5

*  FP体積割合＝VFPOx/(VUO2+VPuO2+VMAO2+VFPOx)

**  FP等価係数＝(Σi∈FP σｃ, i Ni ) / (σｃ, Nd143 NNd143 )　　（σｃ：捕獲断面積，N：個数密度）

リサイクル回数

成立しない※

成立しない※

※　PUREX＋SETFICSとCase-2では移行率1のFPがあるため，リサイクルによりFPが蓄積しつづけ，途中で炉心が成立
しなくなる。



表4-4　低除染燃料による燃焼反応度の変化（PUREX+SETFICS：除染性能向上検討ケース）

(単位：%⊿k/kk')

1 5 10 30 ∞

PUREX＋SETFICS +0.15 +0.45 +0.8 +1.8 成立しない
※

Case-1 +0.12 +0.12 +0.12 +0.12 +0.12

Case-2 +0.10 +0.24 +0.28 +0.35 成立しない
※

Case-3 +0.08 +0.12 +0.12 +0.12 +0.12

Case-4 +0.12 +0.3 +0.4 +0.5 +0.5

乾式RIAR法（参考） +0.4 - - - +0.5

リサイクル回数

※　PUREX＋SETFICSとCase-2ではリサイクルによりFPが蓄積しつづけ，途中で炉心が成立しなくなる。ただし，
Case-2の場合はFPの蓄積速度はゆるやかであり，60～70リサイクル（約400年間）の長期にわたり炉心特性への影響
は許容できるレベルである。



5. まとめ 

FBRサイクル実用化戦略調査研究（F/S）では，燃料中に不純物の混入を許容した「低
除染燃料」を用いた炉心，燃料，及び燃料サイクルシステムの設計検討を行っており，

再処理候補概念ごとに組成が異なる燃料中の残留 FPによる炉心特性影響を評価する必
要があった。F/Sの初期段階においては，種々の炉心，燃料，再処理方式の候補概念を
比較し絞り込みが行われるとともに，設計の見直しが頻繁に行われる。そこで，本研究

では，炉心計算における簡易的な残留 FPの取扱い方法として，FP等価係数と FP体積
割合をパラメータとした代表核種による模擬方法を構築し，効率的に炉心特性影響を評

価できるようにした。 
F/S フェーズ I の再処理候補概念を対象として，低除染燃料中の残留 FP による平成

11年度 Na-MOXレファレンス炉心の炉心特性への影響を評価した結果は次のとおりで
ある。 
乾式再処理法については，「酸化物電解法（RIAR技術）」，「金属電解法（ANL技術）」，
「フッ化物揮発法」を評価対象とした。これらの中で炉心特性への影響が最も大きかっ

たのは酸化物電解法（RIAR技術）であり，無限回リサイクルを仮定した場合，燃焼反
応度は 0.5 %⊿k/kk’増加，増殖比は 0.04減少，Naボイド反応度は 0.1×10-2⊿k/kk’増加，
ドップラー定数（絶対値）は 0.7×10-3 Tdk/dT減少した。この程度の影響であれば，炉
心設計で対応可能であると考えられる。 
 湿式再処理法については，PUREX 法に MA 回収プロセス付加した「PUREX＋
SETFICS」を評価対象とした。同システムでは，イットリウム及び重希土類元素を主と
する FPがリサイクルとともに燃料に蓄積し，多重リサイクルを成立させることは困難
な結果となった。ただし，プロセスに若干の改良を加えることができれば，炉心特性へ

の影響は酸化物電解法（RIAR技術）の無限回リサイクル時程度に抑えることができる
ことがわかった。 
 以上より，当面の設計作業においては，酸化物電解法（RIAR技術）無限回リサイク
ル時を残留 FPによる炉心特性影響の上限としておけば，他の再処理方式を採用する場
合を包絡した炉心設計検討を行うことができる。143Nd を代表核種とした場合，酸化物
電解法（RIAR技術）無限回リサイクル時の FP等価係数は 1.5，FP体積割合は 2.3 vol%
（最も大きくなる外側炉心燃料の値）である。 
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付録 A  酸化物電解法 F/S フェーズ I物質収支評価結果

（中間結果） 
 
 
 
 











 

 

 

付録 B  金属電解法（Li 還元） F/S フェーズ I 

物質収支評価結果（中間結果） 
 
 











 

 

 

付録 C  金属電解法（塩溶塩素化） F/S フェーズ I 

物質収支評価結果（中間結果） 
 
 











 

 

 

付録 D  フッ化物揮発法 F/S フェーズ I物質収支 

評価結果（中間結果） 
 
 











 

 

 

付録 E  湿式再処理法 F/S フェーズ I物質収支評価結果 
 
 











 

 

 

付録 F  PUREX＋SETFICS の除染性能向上検討のための 

移行率パラメータ設定 
 
 
 






