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1. 燃料デブリとは 
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 “燃料デブリ” = 燃料成分を含有した、溶融・未溶融のかけら、塊、堆積物の総称 

 事故時の液相生成反応 

• 融点（固相線, 液相線） 
• 共晶（Fe-B4C, Fe-Zr等） 
• ZrによるUO2還元 

炉心構成成分の比較 (wt%) [1] 
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 デブリを構成する主要材料 

• UO2, (U,Pu)O2, FP 
• Zry (Zr, Sn) 
• SUS (Fe, Cr, Ni, Si, Mo) 
• B4C (BWR), Ag-In-Cd (PWR) 
• コンクリート （主にSi-Ca-Al-O） 

BWRの方が金属成分比率が高い 



2. TMI-2デブリの概要 
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TMI-2事故炉心の最終状態 [2] 

未溶融燃料棒 

TMI-2事故1979.3.28 

 溶融プール (Molten pool) 
•燃料棒と制御棒が完全に融けた液溜まり部分 
•表面のクラストが断熱層となり徐冷 
• (U,Zr,Fe,Cr)O2, Fe-Cr-Ni, Ag-In-Sn, Ni-Sn etc. 

 クラスト層 (Crust layer) 
•溶融プール表面の殻状の層 
•比較的急冷 
•緻密な組織で硬い 

 下部ヘッド部 
•溶融プールから下部ヘッドに回り込んで固化 
•緻密な層（ハードデブリ）と小片堆積層（ルース
デブリベッド） 

 ルースデブリベッド (Loose debris bed) 
•上部クラストの上に堆積した溶融/未溶融の小
片の堆積 
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ボーリングによるコア試料 [3] 

未溶融燃料 
（切株状燃料） 

下部クラスト 

上部クラスト 

溶融プール 

C-(U,Zr,Fe,Cr)O2 

C,T-(U,Zr,Fe,Cr)O2 
Fe-Cr-Ni 

Ag-In-Sn, Ni-Sn 

炉心上部ルースデブリ 下部ヘッド 
ハードデブリ 

下部ヘッド 
ルースデブリ 

JAEA 燃料試験施設で保管している試料の例 [4] 



3. 1Fデブリ性状で考慮すべき条件 
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1F事故進展時の想定模式図 

海水注水 

海水塩 
析出？ 

B4C 制御材 

コンクリート 

微細デブリ ? 

 TMI-2デブリの知見からはわからない以下の点を明らかにする必要がある 

• 析出海水塩と高温のデブリとの反応挙動・生成物 
• デブリ中のホウ素（B）の化学形 
• 炉心溶融物とコンクリートの反応生成物 
• その他、Pu、Gd（BP）、水中浸漬挙動、FP化学形等 

 実験室規模で種々の模擬デブリを作
製し、性状予測データを取得・整理 

 デブリ取出し、臨界評価、収納・保管
等の各Pjへデータ提供 

生成相（化合物）、組織（入り混じり）、 
機械特性、熱特性等 



4. 実験室での超高温加熱手法 
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(1) (U,Zr)O2 焼結 (2) 混合物アーク溶解 (3) 集光加熱 

• 燃料ペレット調製と同様 
• 混合、粉砕、成型、焼結（Ar, 

~1730℃） 
• 添加物 Gd2O3, Fe2O3, CaO 
• 酸素分圧制御下で焼鈍 

yUO2 + (1-y)ZrO2 → (UyZr1-y)O2 • 全体を均熱溶融 
• 金属成分必須（導通） 
• 炉心デブリ、MCCIデブリ 
• 他の電気炉で焼鈍 
• 〜5 g/試料片 

• ランプ光を1点に集中 
• 温度勾配下での溶融反応
を再現（階層構造） 

• 任意の雰囲気ガス 
• MCCIの小規模再現、

(U,Zr)O2の溶融等 



5. (U,Zr)O2 – 物量的に主要成分 

8 

UO2–ZrO2 疑二元系状態図 
(Cohen et al.,1963 [5]) 

 (U,Zr)O2 : UO2–ZrO2 固溶体 

• 酸化物セラミック質デブリの主要成分 
• 約2000℃以下での相互固溶度は急激に低下 
       (U-rich cubic + Zr-rich tetragonal) 
• 焼結で作製した試料の相は状態図と一致 
• RE, Fe, Cr, Ca, Al, Mg等の酸化物が固溶 

 冷却速度が重要な因子 

• 急冷 → 高温相の立方晶が保持されやすい 
• 徐冷（焼結、焼鈍等含む） 
              → 立方晶+正方晶への2相分離 

• 液相から固相へなった後の冷え方が微細組
織や機械特性に影響する 
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 (U,Zr,Fe)O2の凝固組織の例〜冷却速度の影響 [4] 

模擬デブリ TMI-2 デブリ 

10µm 10 µm 10 µm 

溶融プール 
（徐冷） 

20 µm 
溶融状態から 
ランプオフ 

1600℃で 
焼結 

立方晶単相 

U-リッチ立方晶 + Zr-リッチ正方晶に相分離 

上部クラスト 
（急冷） 

20 µm 



6. 炉心のデブリ [6,7,8] 
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 炉心材料混合物のアーク溶解 

• UO2/Zr → 燃料棒 
• B4C/SUS → 制御棒 
• B4C/SUS/Zr → 制御棒+チャンネルボックス 
• B4C/SUS/Zr/(U,Zr)O2 → 燃料集合体+制御棒 

 B4C/SUS/Zrの例 

• Zr-Fe-Cr-Ni-B-C 金属融体 
• 固化母材： (Fe,Cr,Ni)2Zr  
         （Fe2Zr型金属間化合物組成） 

• ホウ化物 ZrB2（薄片状結晶）、ZrC （微粒子） 
• BとFeが豊富にあればFe2Bも生成 

B4C/SUS/Zr = 5/45/50 wt% 

ZrB2 

ZrC 

50 µm 
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 B4C/SUS/Zr/(U,Zr)O2の例 

金属質部分 
（合金+ホウ化物 

(U,Zr)O2 セラミック 

1 mm 

1: ZrB2,  2: (Fe,Cr,Ni)2B,  3: Fe-Cr-Ni,  4: (Fe-Cr-Ni)2(Zr,U) 

金属質部分のSEM像及び元素マップ像 断面全体像 

B4C/SS/Zr/(U,Zr)O2 = 5/45/10/40 wt% 

• Fe-Cr-Ni-Zr-U-B-C-(Si-Mo) 金属融体 + U-Zr-O 酸化物融体 （溶融中に分離傾向） 
• 酸化物セラミック部分： (U,Zr)O2  (気孔率は低いが急冷でクラック) 

• 金属質部分：  (Fe,Cr,Ni)2(Zr,U) + Fe-Cr-Ni（緩衝剤的役割）, 
                          ZrB2 + (Fe,Cr)2B (← B4C/Zr 混合比の大きいとき) 

 酸化焼鈍 1500℃, pO2 = 1×10-3 atm（〜水蒸気中の平衡酸素分圧に相当） 

• 合金中のU, Zrは酸化 → (Zr,U)O2 

• ZrB2中のZrは酸化、代わりに(Fe,Cr)2Bが生成 
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B4C/Zr 初期混合比 大 小 

酸化物セラミック (U,Zr)O2 

金属質部分 
（合金、ホウ化物 
  炭化物等） 

(Fe,Cr,Ni)2(Zr,U) + Fe-Cr-Ni buffer 

ZrB2 

(Fe,Cr,Ni)2B ZrC 

 炉心デブリ中の生成相の傾向（低酸素分圧条件） 

B4C/Fe 
B4C/Zr 

B4C/Fe/Zr 

B4C/Fe/Zr に簡略化した系  1400℃ 

 金属質部分に生成する相の熱力学平衡計算 



7. MCCI生成物 
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Fe-Cr-Ni-Zr-U-(Si-Mo-B-C) melt 
U-Zr-O melt 

コンクリート上に堆積したMCCI生成物堆積のイメージ 

3000 

2500 

2000 

1500 

SiO2 UO2 

T (K) 

UO2-SiO2 疑二元系状態図の例 [9] 

Intact concrete 

Dehydrated concrete Melted concrete 

Concrete melt 
Core melt 

Solidified surface 

Water depth? 

Gas release by 
thermal decomp. 

 模擬MCCI試料の調製方法2種 

堆積物内部の均熱溶融部 
 → 炉心成分とコンクリートのアーク溶解  

溶融界面付近の温度勾配下の階層構造 
 → コンクリート片上で炉心成分を集光加熱  

• 相関係/組織 
• 各元素の酸化還元傾向 

• 到達温度と生成相の関係 
• Uの浸入深さと化学形 

コンクリート片の調製：セメント/川砂/川砂利/水 = 1/2/3/0.6 （重量比） 



14 

MCCIに係わる金属元素酸化のエリンガム図 [10,11] 
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 MCCIに係わる酸化還元傾向 
      〜エリンガム図で概ね説明可 

 生成相の相関には、未酸化のZr
量が最も重要な因子 

• コンクリート成分ではSiO2と 
Al2O3が還元されて合金相へ 

• ステンレス鋼成分はコンクリー
ト成分を還元しない 

• 合金相中にZrが残存している
状況では、SUS成分は酸化し
にくい 

• 還元剤：金属Zr 
• 酸化剤：コンクリートからの脱水 

*ΔGO2 = RT·ln(pO2/atm) 
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 アーク溶解による模擬MCCI生成物中の生成相 [12] 

 低Zr条件. con/SUS/Zr = 30/50/20 wt% 

(Zr,Ca,Cr,Al,Mg,Fe)O2 

ケイ酸ガラス 37Si-27Al-26Ca-3Zr-2Cr-5(Mg,Na,K)-O 

合金 
Fe-Cr-Ni-Si-1Mo 

20 µm 

 高Zr条件 
    con/B4C/SS/Zr/(U,Zr)O2  = 20/1/10/30/39 wt% 

• 金属Zrはすべて酸化、CrとFeも一部酸化 
• コンクリート成分ではCaOがMO2に固溶しやすい 

 (U,Zr,Ca,Al)O2粒界にAl-Ca-O 

金属質部分：  SS-Si-Zr, SS-Si, SS-Si-Al, SS-Si-
(U,Zr), ZrB2 

40 µm 

Zr U 

Fe Si 

• 全てのSiO2と一部のAl2O3がZrに還元されて
合金相へ 

40 µm 
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 炉心溶融物/コンクリート界面付近の階層構造 [13] 

階層構造イメージ 溶融反応試験後の鉛直切断面 

集光加熱による溶融反応前後の外観 

20 µm 

• 完全溶融部 (>2000℃)〜ケイ酸ガラス中に
(U,Zr,Ca)O2 が析出 

• U, Zr, Fe, Cr等の炉心成分酸化物がケイ酸ガラス
に少量溶け込む 

• 熱劣化コンクリート部は脆く、取出し作業時に汚染
水が浸透しやすい（Caが溶出して高pH） 

成形体: (U,Zr)O2/SS/Zr =90/10/10 wt% 

溶融中のガス溜まり (U,Zr,Ca)O2 
+  Uが溶解したガラス 

Uが溶解したガラス 

不完全溶融コンクリート 
(ガラス + SiO2) 

脱水した熱劣化コンクリート 
(低強度) 

健全コンクリート 
<200 

1200 

2000 
1500 

T (℃) 

(U,Zr,Ca)O2 がガラス中に 
デンドライト様に固化 



8. デブリ水中挙動 [8,14] 
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 水中での微細なデブリの生成過程 
• 急冷の熱衝撃による微細化 
• 酸化状態変化によるコロイド化 
• 取出し作業時の切削・破砕粉 

 水中浸漬時の過酸化水素、ホウ酸等の
化学的影響について、基礎実験を実施 

0.1 1 10 100 

粒径 (µm) 

UO2の水中浸漬で生じたUO4·4H2Oの粒度分布 

pH 5.27 
ゼータ電位 
+626 mV 

UO4·4H2O, UO3·2H2O, UO3 

ph 5.6 

ゼータ電位 
-134 mV 

0.1 1 10 
粒径 (µm) 

過酸化水素のみ 過酸化水素+ホウ酸 

PuO2沈殿 

UO4·4H2O 
懸濁 

PuO2 UO2/PuO2 

UO2とPuO2の水中挙動の相違 

過酸化水素水へのUO2浸漬で生じたUO4·4H2Oの 
懸濁液（左）と回収・加熱による変化 

 過酸化水素（水の放射線分解）により
UO2から微細な過酸化ウラン酸生成 



9. 今後の計画 
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• デブリ中生成相の熱力学データ取得（エンタルピー、比熱） 

   → 熱力学平衡計算による生成相評価精度の大幅向上 

• デブリ中生成相の熱物性データ取得（特に熱伝導率） 

   → 保管時の冷却性評価に必要 

 固体化学・物理的観点から 

 “水化学”に係わるもの 

• デブリ水中浸漬時のU・FP溶出挙動〜FP元素を添加した模擬デブリ 

   → 水中での取出し（切削）時に様々なものが溶け出す可能性あり 

• デブリ脱水挙動 

   → 保管前に乾燥させることが望ましい（水素発生抑制） 
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