
(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
測定試料を封入した耐熱カプセルを加熱炉内に設置し、該試料を温度計測しながら昇温し
ていき、試料が溶融する際の潜熱により昇温が停滞する熱曲線の変化を読み取ることで試
料の融点を求めるサーマルアレスト法による融点測定方法において、

を測定試料とし、該試料の温度 計測
と同時に、 耐熱カプセルの 温度を別の 温度計で計測し、計

測したカプセル温度データをリファレンスとして、該リファレンスと試料温度データとの
差分をプロットし、プロットした示差熱曲線の変曲点を読み取ることで試料の融点を求め
ることを特徴とする高融点物質の融点測定方法。
【発明の詳細な説明】
【０００１】
【発明の属する技術分野】
本発明は、サーマルアレスト法によって高融点物質の融点を測定する方法に関し、更に詳
しく述べると、試料温度とカプセル温度との示差をとることにより微妙な温度変化を顕著
にし、それによって融点測定の信頼性を向上することができるようにした高融点物質の融
点測定方法に関するものである。この技術は、合金や固溶体などの融点測定に有用なもの
であり、特にウラン・プルトニウム混合酸化物燃料（ＭＯＸ燃料）の融点測定に好適であ
る。
【０００２】
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【従来の技術】
高速増殖炉ではウラン・プルトニウム混合酸化物燃料（ＭＯＸ燃料）が用いられている。
これは、酸化ウラン（ＵＯ２ 　 ）と酸化プルトニウム（ＰｕＯ２ 　 ）の固溶体である。酸
化ウラン（ＵＯ２ 　 ）と酸化プルトニウム（ＰｕＯ２ 　 ）は同じ結晶構造を持ち、全組成
範囲にわたって固溶する。また、混合酸化物では、ＭＯ２ ±ｘ （Ｍ＝Ｐｕ＋Ｕ）が可能で
あり、広い単相領域が存在する。酸素と重金属との比はＯ／Ｍ比（＝２±ｘ）と呼ばれて
おり、化学量論比２．０からのずれの程度に依存して物性が変化する。燃料として用いら
れているのは、Ｏ／Ｍ＝１．９９～１．９５が多いとされている。
【０００３】
酸化ウラン（ＵＯ２ 　 ）の溶融温度は２８４０℃前後、酸化プルトニウム（ＰｕＯ２ 　 ）
の溶融温度は２３９０℃前後であり、混合酸化物の場合には組成に応じて両者の間の値を
とる。またＯ／Ｍ比によっても溶融温度は変化する。更に、燃焼が進むと、核分裂生成物
（ＦＰ）の蓄積に伴う融点の低下が生じる。このようなことから分かるように、融点の正
確な測定は、核燃料の開発・製造に極めて重要である。
【０００４】
従来、核燃料の融点測定には、サーマルアレスト（熱停留）法が採用されている。この方
法は、測定試料を封入した耐熱カプセルを加熱炉内に設置し、該試料を温度計測しながら
昇温していき、試料が溶融する際の潜熱（融解吸熱）により昇温が停滞する熱曲線の変化
を読み取ることで試料の融点を求める方法である。
【０００５】
酸化ウラン（ＵＯ２ 　 ）の融点測定データの一例を図１に示す。このデータは、８０℃／
分の昇温速度で加熱したときの温度変化を示している。従来のデータ解析法としては、サ
ーマルアレスト開始点直前までの熱曲線とサーマルアレストが現れている間の熱曲線の交
点を求め、それを融点とする手法を採っていた。
【０００６】
【発明が解決しようとする課題】
しかし、測定試料がウラン・プルトニウム混合酸化物燃料の場合には、熱曲線の変化が読
み取り難く、そのため読みとりの際に誤差が大きくなる問題が生じていた。またデータ解
析者の習熟度や経験などによるばらつきも大きく、信頼性が十分とは言えなかった。ウラ
ン・プルトニウム混合酸化物燃料の融点測定データの一例を図２に示す。サーマルアレス
ト開始点は観測されているが（固相点として囲んだ部分）、変曲点がどこにあるのかを正
確に決定することが非常に難しいことが分かる。
【０００７】
酸化ウランの融点測定に比べてウラン・プルトニウム混合酸化物の融点測定でのサーマル
アレスト開始点の判定が難しい理由は、酸化ウランのような単一物質の場合は相律から試
料溶融中である２相共存領域では液相点と固相点が一致し、昇温は完全に停滞するためサ
ーマルアレストは平坦になるが、酸化プルトニウムと酸化ウランの固溶体の場合は、自由
度が１つ増えるため、液相と固相の２相共存領域においても、昇温速度は遅くなるものの
昇温は継続して行われてしまうためである。
【０００８】
また、温度計測は、試料温度のみの計測であるため、加熱装置側の温度制御の不安定性か
ら生じる温度変化については、得られた熱曲線からは考慮することができない問題もあっ
た。
【０００９】
本発明の目的は、熱曲線変化を相対的に拡大し、読み取りの際の誤差を極力低く抑えるこ
とができるような信頼性の高い高融点物質の融点測定方法を提供することである。また本
発明の他の目的は、加熱炉における温度制御の不安定さに起因する温度変化を取り除き、
測定試料の温度変化のみを明確に把握できるようにした高融点物質の融点測定方法を提供
することである。
【００１０】
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【課題を解決するための手段】
本発明は、測定試料を封入した耐熱カプセルを加熱炉内に設置し、該試料を温度計測しな
がら昇温していき、試料が溶融する際の潜熱により昇温が停滞する熱曲線の変化を読み取
ることで試料の融点を求めるサーマルアレスト法による融点測定方法において、合金また
は固溶体を測定試料とし、該試料の温度計測と同時に、耐熱カプセルの温度を別の温度計
で計測し、計測したカプセル温度データをリファレンスとして、該リファレンスと試料温
度データとの差分をプロットし、プロットした示差熱曲線の変曲点を読み取ることによっ
て試料の融点を求めるようにした高融点物質の融点測定方法である。本発明では、測定試
料の昇温速度変化を感度良く検出するために示差熱分析の手法を取り入れており、その点
に特徴がある。
【００１１】
本発明における測定試 ウラン・プルトニウム混合酸化物燃料

あり、それを封入する耐熱カプセルとして タングステン製カプセルを
用い
【００１２】
【実施例】
図３は本発明方法の実施に用いる高融点物質の融点測定装置の一例を示す概略図である。
ここで測定対象としている高融点物質は、例えばウラン・プルトニウム混合酸化物燃料で
ある。グローブボックス１０の内部に高周波加熱炉１２を設け、その中に坩堝１４を設置
する。高周波加熱炉１２の内部にはコンセントレータ１６を配置して、高周波加熱を行う
際に高周波を坩堝１４に集中させるようにする。坩堝１４内にはタングステン製の耐熱カ
プセル１８を収容する。該耐熱カプセル１８内に測定試料であるウラン・プルトニウム混
合酸化物を封入する。
【００１３】
グローブボックス１０の外部の、下方には測定試料の温度を測定するための融点測定用二
色温度計２０を配置し、上方には耐熱カプセル１８の上端の温度を測定するためのリファ
レンス温度測定用二色温度計２２を配置する。そして、両方の二色温度計２０，２２から
の計測出力をデータ処理用コンピュータ２４に入力するようにし、必要なデータ処理を行
う。
【００１４】
測定結果の一例を図４に示す。測定試料は、３０％Ｐｕ－ＭＯＸ燃料、Ｏ／Ｍ＝２．００
であり、塊状物である。昇温速度を８０℃／分に設定して、試料温度とリファレンス温度
（カプセル温度）を測定した。また、試料温度とリファレンス温度の差分（示差温度）を
プロットした。これによって、図示のように、熱曲線変化が相対的に拡大され、プロット
した示差熱曲線の変曲点をサーマルアレスト開始点として解析を行うことで、正確なばら
つきのない融点の読みとりが可能となった。即ち、融点（固相点）は示差熱曲線の変曲点
を読み取ることで求めるが、この読み取りは、サーマルアレスト開始直前までの示差熱曲
線と、サーマルアレスト開始直後からの示差熱曲線の交点を求めればよい。また液相点の
読み取りは、サーマルアレスト終了直前までの示差熱曲線と、サーマルアレスト終了直後
からの示差熱曲線の交点を求めればよい。測定解析の結果、この試料の固相点は２７０７
℃、液相点は２７９３℃であった。
【００１５】
【発明の効果】
本発明は上記のように、試料の温度計測と同時に、耐熱カプセルの温度を別の温度計で計
測し、計測したカプセル温度データをリファレンスとして、該リファレンスと試料温度デ
ータとの差分をプロットし、プロットした示差熱曲線の変曲点を読み取ることで試料の融
点を求める方法であるから、熱曲線変化が相対的に拡大され、サーマルアレスト開始点が
明確になり、融点の決定が容易になる。また、データ解析者の習熟度や経験などに起因す
る誤差やばらつきを抑制することが可能になる。それらの結果、データ解析の信頼性が高
くなり、融点測定精度が向上する。
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（核燃料物質）で は

る。



【００１６】
また本発明によれば、加熱炉側での温度変化を差し引くようになるために、加熱炉の温度
制御の不安定さに起因する温度変化を取り除くことができ、それによっても融点測定の精
度及び信頼性が更に向上する。
【図面の簡単な説明】
【図１】酸化ウランの融点測定データの一例を示すグラフ。
【図２】ウラン・プルトニウム混合酸化物の融点測定データの一例を示すグラフ。
【図３】本発明方法で用いる高融点物質の融点測定装置に一例を示す概略図。
【図４】本発明方法によるウラン・プルトニウム混合酸化物の融点測定の一例を示す説明
図。
【符号の説明】
１０　グローブボックス
１２　高周波加熱炉
１４　坩堝
１６　コンセントレータ
１８　耐熱カプセル
２０　融点測定用二色温度計
２２　リファレンス温度測定用二色温度計
２４　データ処理用コンピュータ
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【 図 １ 】

【 図 ２ 】

【 図 ３ 】
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【 図 ４ 】
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