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(57)【要約】
　軽水炉および鉛高速炉で使用される改良型事故耐性燃
料について説明する。この燃料は、複数層から成る炭化
ケイ素被覆のようなセラミック被覆と、Ｕ１５Ｎおよび
１００～１００００ｐｐｍのホウ素含有燃料一体型可燃
性吸収材（例えばＵＢ２またはＺｒＢ２）から形成され
る燃料ペレットとを含む。
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　複数層から成るセラミック被覆（１２）と、
　ペレット状（１４）のＵ１５Ｎを含む燃料と、
　当該燃料に混入させたホウ素含有燃料一体型可燃性吸収材と
を含む、軽水炉および鉛高速炉向け事故耐性燃料。
【請求項２】
　前記セラミック被覆（１２）は少なくとも１つのモノリス層（１２Ａ／Ｂ）および少な
くとも１つの複合材層（１２Ｂ／Ａ）を含む、請求項１の燃料。
【請求項３】
　前記セラミック被覆（１２）はＳｉＣモノリス層（１２Ａ／Ｂ）およびＳｉＣセラミッ
ク複合材層（１２Ｂ／Ａ）を含む、請求項２の燃料。
【請求項４】
　前記セラミック被覆（１２）は全層厚が０．４ｍｍから１．４ｍｍである、請求項１の
燃料。
【請求項５】
　前記Ｕ１５Ｎ燃料のＮ－１５同位体濃度は７５％～９９．９％である、請求項１の燃料
。
【請求項６】
　前記Ｕ１５Ｎ燃料のＵＮ純度は９０％を超える、請求項１の燃料。
【請求項７】
　前記ホウ素含有可燃性吸収材はＵＢ２およびＺｒＢ２から成る群より選択される、請求
項１の燃料。
【請求項８】
　前記燃料一体型可燃性吸収材はＵＢ２である、請求項７の燃料。
【請求項９】
　前記ＵＢ２燃料のＢ－１０同位体濃度は１９％～８０％である、請求項８の燃料。
【請求項１０】
　前記Ｕ１５Ｎペレット（１４）の前記可燃性吸収材濃度は１００ｐｐｍ～１００００ｐ
ｐｍである、請求項１の燃料。
【請求項１１】
　前記Ｕ１５Ｎ燃料の密度は理論密度の８０％～９９％である、請求項１の燃料。
【請求項１２】
　少なくともモノリス層（１２Ａ／Ｂ）および複合材層（１２Ｂ／Ａ）を含むセラミック
被覆（１２）と、
　前記被覆（１２）内に積み重ねられた複数の燃料ペレット（１４）であって、ＵＢ２お
よびＺｒＢ２から成る群より選択した１００～１００００ｐｐｍのホウ素含有可燃性吸収
材をＵ１５Ｎに混合して形成した燃料ペレット（１４）と
を含む事故耐性原子燃料。
【請求項１３】
　前記セラミック被覆（１２）はＳｉＣモノリス（１２Ａ）にＳｉＣ複合材繊維（１２Ｂ
）の上被を施した、請求項１２の原子燃料。
【請求項１４】
　前記Ｕ１５Ｎ燃料はＮ－１５同位体濃度が７５％～９９．９％で、ＵＮ純度が９０％を
超える、請求項１２の原子燃料。
【請求項１５】
　前記燃料一体型可燃性吸収材は、Ｂ－１０同位体濃度が１９％～８０％のＵＢ２である
、請求項１２の原子燃料。
 
【発明の詳細な説明】
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【技術分野】
【０００１】
政府の権利に関する陳述
　本発明は、エネルギー省との契約第ＤＥ－ＮＥ０００８２２２号に基づく政府支援の下
でなされたものである。米国政府は、本発明に対して一定の権利を有している。
【０００２】
　本発明は原子燃料に関し、具体的には、軽水炉および鉛高速炉向け事故耐性燃料に関す
る。
【背景技術】
【０００３】
　原子燃料として利用される核分裂性物質には、二酸化ウラン（ＵＯ２）、二酸化プルト
ニウム（ＰｕＯ２）、窒化ウラン（ＵＮ）および／または二ケイ化三ウラン（Ｕ３Ｓｉ２

）が含まれる。燃料棒は、被覆管に核分裂性物質を封じ込めたものである。燃料棒は、原
子炉内において、高い核分裂率を維持するに十分な中性子束を炉心内に発生させ、大量の
エネルギーが熱として放出されるようにアレイ状にグループ化されている。
【０００４】
　ＵＯ２は現在、原子燃料として広く使用されている。しかし、事故耐性燃料（ＡＴＦ）
システム向けの燃料物質としては、Ｕ３Ｓｉ２の方が好ましい。原子燃料の構成材料は、
事故耐性を実現するために、燃料集合体への冷却材注入量が最小であることを想定し、燃
料温度が約１７００℃となる事故に即して設計される。Ｕ３Ｓｉ２は、被膜付きジルコニ
ウム合金被覆と組み合わせた場合に有用である。被膜付きジルコニウム合金被覆は、核分
裂性物質の耐用期間中、ペレットが膨張すればそれに応じて膨張できるため、熱伝達を妨
げる主因であるペレットと被覆との間の隙間を小さくすることにより、あらゆる過渡的条
件下で燃料の中心線温度を融点未満に保つことができる。したがって、Ｕ３Ｓｉ２の融点
（１６５２℃）が比較的低いことは問題ではない。不測の出力過渡変動時における燃料の
中心線溶融の問題は、Ｕ３Ｓｉ２の非常に高い熱伝導率が解決してくれる。
【０００５】
　「設計基準外」事故のような過酷な条件下では、金属被覆が１０９３℃を超える高温蒸
気と発熱反応する可能性がある。原子燃料を保護するこのようなジルコニウム金属被覆は
、原子炉温度が最高１２０４℃に達しうる「冷却材喪失」事故が起こると強度が低下し、
燃料棒内の核分裂生成ガスにより膨張する可能性がある。これらのことから、被覆の材料
にセラミック材料を使用することが検討されている。
【０００６】
　炭化ケイ素（ＳｉＣ）のモノリス、繊維およびそれらの組み合わせのようなセラミック
材料は、金属燃料棒の完全なまたは部分的な代替品として、米国特許第６，２４６，７４
０号、第５，３９１，４２８号、第５，３３８，５７６号および第５，１８２，０７７号
、米国特許公報第２００６／００３９５２４ Ａ１号および第２００７／０１８９９５２ 
Ａ１号、ならびに、わずかな言及ながら米国特許第６，６９７，４４８号に記述されてい
る。米国特許第９，４５５，０５３も参照のこと。
【０００７】
　しかし、ＳｉＣのようなセラミック被覆は、燃料から内部応力がかかっても膨張するこ
とができない。ペレットと被覆との間の機械的相互作用を排除するには、燃料ペレットと
被覆との間に残す隙間を大きくする必要がある。このような大きな隙間があると、Ｕ３Ｓ
ｉ２燃料は、熱伝導率が非常に大きいが、不測の出力過渡変動時に中心線溶融を起こしや
すい。
【０００８】
　同じ理由で、ＵＯ２燃料はＳｉＣ被覆との併用には不向きである。なぜならば、ＵＯ２

は、融点が非常に高い（２８６５℃）ものの、熱伝導率が非常に小さいため、大きな出力
過渡変動時に中心線溶融が起きやすいからである。
【０００９】
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　ＵＮ燃料は、密度が高く（１４．４ｇｍ／ｃｍ３）、熱伝導率が非常に高く（ＵＯ２の
最大１０倍）、融点も非常に高い（２８００℃）ことが知られている。ＵＮ燃料の原子燃
料としての使用は、これまでガス、金属および塩冷却型原子炉に限られている。なぜなら
ば、この燃料が軽水炉の冷却水に晒されると非常に高エネルギーの反応が生じるため、燃
料が封入された燃料棒およびアレイ内で隣接する種々の棒が損傷の危険にさらされ、連鎖
的な故障が発生するおそれがあるためである。また、ＵＮ燃料の使用を阻むのは、Ｎ－１
５同位体が必要とされることによる経済的要因である。天然窒素の９９％以上を構成する
Ｎ－１４同位体は、Ｕ１４Ｎの使用を経済的に成り立たなくするほど中性子を吸収する。
しかし、Ｎ－１５同位体の分離には法外なコストがかかる。現行の分離法は１ｋｇ当たり
何万米ドルものコストがかかり、原子燃料としての利用は経済的に見合わない。
【００１０】
　原子炉の運転において、ウラン燃料の利用効率を高めて燃料費を削減するには、炉心の
寿命を可能な限り長くするのが望ましい。そのための１つの方法は、核分裂性物質の反応
度が非常に大きい運転初期の段階に、余剰の中性子を吸収する、中性子吸収断面積の大き
い可燃性吸収材を使用することである。時間が経過して、利用可能な中性子が減る後続の
運転段階に入ると、可燃性吸収材の中性子吸収断面積が減少するため、燃料の反応度に実
質的な影響はない。したがって、可燃性吸収材または毒物は、運転初期の段階において燃
料からの過剰な中性子を吸収して抑制するが、後続の運転段階では次第に燃え尽きて、捕
獲する中性子が減るため、燃料寿命を長くし、供用期間中の反応度を比較的一定に保つこ
とができる。例えばＥＰ ０３９５９２０ Ａ２を参照のこと。可燃性吸収材は、所要の機
械的制御を最小限に抑えるために一部の燃料棒に組み込まれている。
【００１１】
　可燃性吸収材の例として、炭化ホウ素、窒化ホウ素、ホウ化ジルコニウム、二ホウ化ジ
ルコニウムなどのホウ素含有化合物が挙げられる。これらの材料は、加圧水型原子炉（Ｐ
ＷＲ）向け燃料集合体に使用される燃料可燃性吸収材一体型（ＩＦＢＡ）棒に使用され、
良い結果が得られている。
【発明の概要】
【００１２】
　以下に記す概要は、本願で開示する実施態様に特有のいくつかの革新的な特徴を理解し
やすくするためのものであり、完全な記述を意図するものではない。これらの実施態様の
さまざまな局面を完全に理解するには、本願の明細書、請求項および要約書の全体を総合
的にとらえる必要がある。
【００１３】
　本願では、改良型事故耐性燃料について説明する。この燃料は、さまざまな局面におい
て、ＳｉＣのようなセラミック材料の複数層から成る被覆、Ｕ１５Ｎの燃料ペレット、お
よび当該燃料に混入させたＵＢ２またはＺｒＢ２のようなホウ素含有材料から成る燃料一
体型可燃性吸収材を含む。
【００１４】
　本願で説明する燃料は、各構成材料、すなわちＵ１５Ｎ燃料、セラミック被覆およびホ
ウ素を含有する燃料一体型可燃性吸収材の長所を活かしたものである。例えば、この燃料
は、Ｕ１５Ｎの比較的高い融点、高い熱伝導率および高い密度、ＳｉＣ被覆のようなセラ
ミックの高い分解温度および高い硬度、ならびに可燃性吸収材のホウ素成分の高い密度お
よび高い融点を奇貨として、通常運転時の性能を最適化し、既知の原子燃料構成材料の組
み合わせの中で最も高い事故耐性を提供するものである。
【００１５】
　さまざまな局面において、この事故耐性燃料は軽水炉および鉛高速炉で使用可能である
。この事故耐性燃料は、複合材セラミック被覆、およびＵ１５Ｎとホウ素を含有する燃料
一体型可燃性吸収材とを含む燃料ペレットにより構成することができる。当該吸収材は、
ＵＢ２およびＺｒＢ２から選択できる。燃料一体型ＵＢ２可燃性吸収材におけるＢ－１０
同位体濃度は、例えば、１９％～８０％である。Ｕ１５ＮペレットにおけるＵＢ２濃度は
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、１００ｐｐｍ～１００００ｐｐｍである。
【００１６】
　セラミック被覆はＳｉＣでよい。さまざまな局面において、ＳｉＣ被覆は、少なくとも
１つの複合材ＳｉＣ層および１つのモノリスＳｉＣ層から構成してもよい。
【００１７】
　さまざまな局面において、ＳｉＣ被覆の全層厚は０．４ｍｍ～１．４ｍｍである。
【００１８】
　或る特定の局面において、Ｕ１５Ｎ燃料は、理論密度の８０％～９９％の密度を有する
。Ｕ１５Ｎ燃料ペレットにおけるＮ－１５同位体濃度は、７５％～９９．９％とすること
ができる。Ｕ１５Ｎ燃料のＵＮ純度は９０％を超えてよい。
【図面の簡単な説明】
【００１９】
　添付の図面を参照することにより、本発明の特徴と利点の理解が深まるであろう。
【００２０】
【図１】被覆と燃料ペレットを含む燃料棒の一例を示す断面図である。
【発明を実施するための形態】
【００２１】
　本願で使用する「ａ」、「ａｎ」および「ｔｈｅ」に先導される単数形は、文脈からそ
うでないことが明らかでない限り、複数形をも包含する。したがって、本願で使用する冠
詞「ａ」および「ａｎ」は、１つまたは複数の（すなわち、少なくとも１つの）、冠詞の
文法上における対象物を表す。例として、「ａｎ ｅｌｅｍｅｎｔ」は１つの要素または
複数の要素を意味する。
【００２２】
　非限定的な例として、本願で使用する最上部、最下部、左、右、下方、上方、前、後ろ
、およびそれらの変形例などの方向性を示唆する語句は、添付の図面に示す要素の幾何学
的配置に関連し、特段の記載がない限り、本願の特許請求の範囲を限定するものではない
。
【００２３】
　特許請求の範囲を含み、本願では、特段の指示がない限り、量、値または特性を表すあ
らゆる数字は、すべての場合において「約」という用語により修飾されると理解されたい
。したがって、数字と一緒に「約」という用語が明示されていない場合でも、数字の前に
「約」という語があるものと読み替えることができる。したがって、別段の指示がない限
り、以下の説明で記載されるすべての数値パラメータは、本発明に基づく組成物および方
法が指向する所望の特性に応じて変わる可能性がある。最低限のこととして、また均等論
の適用を特許請求の範囲に限定する意図はないが、本願に記載された各数値パラメータは
、少なくとも、報告された有効数字の数を勘案し、通常の丸め手法を適用して解釈するべ
きである。
【００２４】
　また、本願で述べるあらゆる数値範囲は、そこに内包されるすべての断片的部分を含む
ものとする。例えば、「１～１０」という範囲は、記述された最小値１と最大値１０との
間（最小値と最大値を内包）のあらゆる断片的部分を含むことを意図している。すなわち
、最小値は１以上、最大値は１０以下である。
【００２５】
　本願で言及する「セラミック複合材」には、ＳｉＣやＡｌ２Ｏ３のような構造体が含ま
れる。セラミック複合材は、例えば高密度モノリシックＳｉＣおよびＳｉＣ－ＳｉＣ複合
材を含む複数層のセラミック材料から成るのが最も好ましい。セラミック被覆の好ましい
一態様において、被覆の内部層は浸透性が極めて低い高密度モノリシックＳｉＣから成る
。さまざまな局面において、被覆は、核分裂生成物を閉じ込める余剰能力を与えるために
最大３つのモノリシックＳｉＣ層から成るようにしてもよい。或る特定の局面において、
各層は、黒鉛に似ているが、製造時に生じた欠陥によりグラフェンシート間に共有結合が
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多少存在する熱分解炭素から成る中間層によって分離される。被覆構造の次の層は、Ｓｉ
Ｃ－ＳｉＣ複合材層のようなセラミック複合材でよい。ＳｉＣ－ＳｉＣ複合材は引張状態
にあり、熱流束が大きい期間に被覆横断面の半径方向に生じる応力勾配を相殺しようとモ
ノリス層を圧縮状態に保つ。耐腐食性の向上、圧力降下の抑制、熱伝達の向上などのさら
なる効果を得るために、さらに別の層を追加してもよい。
【００２６】
　本願に記述する事故耐性燃料は、さまざまな局面において、セラミック材の被覆、Ｕ１

５Ｎの燃料ペレット、およびＵＢ２またはＺｒＢ２のようなホウ素含有材料の燃料一体型
可燃性吸収材を含む。
【００２７】
　本発明の改良型燃料は、軽水炉および鉛高速炉での使用に適している。沸騰水型原子炉
（ＢＷＲ）と加圧水型原子炉（ＰＷＲ）を含む、通常の水を冷却材に用いる軽水炉（ＬＷ
Ｒ）は、米国で最も一般的に使用されている炉型である。高速炉は、従来型原子力発電所
のように熱中性子すなわち低速中性子ではなく、高速中性子によって核分裂連鎖反応を維
持する部類の原子炉である。鉛冷却高速炉は、高速中性子スペクトルと、冷却材が溶融鉛
または鉛ビスマス共晶であるという特徴を有する。オプションとして、長寿命でモジュラ
ー型の炉心が特徴である電気出力５０～１５０ＭＷの多数のユニットのような或る範囲の
プラント定格を選択可能である。冷却材として沸点が１７００℃を超える鉛を使用するた
め、高温運転を大気圧下で沸騰の懸念なしに行うことが可能である。このため、加圧型シ
ステムに比べて熱力学的効率が良くなり、建設費が減少し、固有の安全性を達成しやすく
なる。空気および水と反応せず、中性子照射による放射化が限定的な鉛冷却材を用いる鉛
高速炉技術は、他の技術が冷却材の漏洩防止に必要とする特別の機器および冗長な安全系
およびそれに伴う支出が不要である。
【００２８】
　添付の図面に関して、本発明の改良型事故耐性燃料は、セラミック被覆１２、Ｕ１５Ｎ
燃料ペレット１４、および一体型可燃性吸収材としてのＵＢ２やＺｒＢ２のようなホウ素
含有材料の各々の長所を組み合わせたものである。燃料ペレット１４の表面と被覆１２の
内側とを隔てるのは隙間１６である。被覆１２は、さまざまな局面において、図中で層１
２Ａ、１２Ｂとして示す複数の層より成る。
【００２９】
　さまざまな局面において、本願で提案する組み合わせの事故耐性燃料は、セラミック被
覆材としてＳｉＣを用いることにより、設計基準外事故時の漏洩による機能不全をきわめ
て低く抑え、非常な高温（約２５４５℃）に対する耐性を獲得する。漏洩による機能不全
発生率がきわめて低いため、水と反応しやすいＵ１５Ｎ燃料およびホウ素含有可燃性吸収
材を使用することができる。
【００３０】
　Ｕ１５Ｎは、優れた運転経済性に資する高い密度と、高い熱伝導率および高い融点を提
供し、高熱伝導率および高融点であるが故に、Ｕ１５Ｎペレット１４とＳｉＣ被覆１２と
の間に、ペレットと被覆との間の機械的相互作用や異常で大幅な出力上昇時の中心線溶融
を防止するための大きい隙間１６（初装荷時で約０．０１～０．３ｍｍ）を設けることが
必要となる。
【００３１】
　ＵＢ２は高密度（１２．７ｇ／ｃｍ３）、高融点（２４３０℃）であるが、水と反応す
るため燃料として使用できない。ホウ素は天然で安定同位体Ｂ－１０およびＢ－１１とし
て存在し、天然のホウ素は約８０％がＢ－１１、約２０％がＢ－１０である。Ｂ－１０同
位体は、中性子断面積が非常に大きく、炉心内に多量のＵＢ２が存在すると原子炉の起動
を邪魔するので、燃料として使用できない。ホウ素は、現用のＵＯ２燃料ペレットの外側
にＺｒＢ２の形態でごく微量にスプレーされる燃料一体型可燃性吸収材として使用されて
きた。ＺｒＢ２は、ＵＢ２と同様に焼結工程でＵＯ２中の酸素と相互作用し、ペレット内
に含まれるホウ素を追い出してＢＯｘを形成することが知られているので、ＵＯ２ペレッ
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トの外側にスプレーする必要がある。
【００３２】
　本願に記述するホウ素含有燃料一体型可燃性吸収材は、Ｕ１５Ｎと相互作用を起こさな
い。したがって、Ｕ－１５ペレットを形成する前に、燃料一体型可燃性吸収材をＵ１５Ｎ
粉末に直接添加し、焼結することができる。この方法は、従来使用されてきたスプレー法
に比べて高い均一性が得られるため、大幅なコスト削減および品質向上につながる。この
方法は、ペレットにより多くのＵＢ２およびＺｒＢ２を添加できるので、ＵＢ２またはＺ
ｒＢ２の使用量を最小にするために必要であったＢ－１０同位体の濃縮が不要となり、さ
らなる有意なコスト削減効果が得られる。本願の燃料システムに使用されるホウ素含有燃
料一体型可燃性吸収材のＢ－１０同位体濃度は、１９％～８０％でよい。ＵＢ２はまた密
度が非常に大きいので、その添加率を大きくしてもＵ１５Ｎペレット全体のウラン密度に
有意な影響はない。
【００３３】
　本願の燃料システムは、ホウ素含有成分を核分裂性物質粉末に添加して燃料ペレットを
形成するため、すべてのペレットの外部表面にホウ素化合物をスプレーして非常に薄い均
一な被膜を形成する場合に比べて大幅なコスト削減になる。
【００３４】
　この燃料製造法は、Ｕ１５Ｎ、ＳｉＣ、およびＵＢ２またはＺｒＢ２が有する最良の特
徴を活かして、各々の固有の欠点を克服する。例えば、現用の金属被覆にＵＮ燃料と燃料
一体型ＵＢ２可燃性吸収材とを組み合わせても、被覆の漏洩率が比較的高く、冷却材との
間で許容できない反応が起きると大規模な燃料破損が生じるため、上手くいかない。Ｕ１

５Ｎを用いると、高い熱伝導率と高い融点が付与された燃料が中心線溶融を起こさず大き
な出力過渡変動に耐えられるようになるため、例えばＳｉＣ被覆の使用が許容される。さ
らには、ＵＢ２またはＺｒＢ２を使用することで、その高い密度によりＵ１５Ｎの高い初
装荷反応度を抑制することが可能となるが、これはペレット形成前に十分なホウ素をＵ１

５Ｎ粉末に添加する低コストのやり方で実現できる。
【００３５】
　本願の燃料システムは、被覆としてＳｉＣのようなセラミック材料を含む。セラミック
被覆１２は、少なくとも１つの複合材層（１２Ａまたは１２Ｂ）および１つのモノリス層
（１２Ｂまたは１２Ａ）から構成される。モノリス層はさまざまな局面において、単一構
造として製造される。モノリス層は、被覆に密封性を与える。従来型金属被覆の漏洩率は
約１～２ｐｐｍであり、その大部分はグリッドと燃料棒との間のフレッチングによるもの
である。ＳｉＣは非常に硬く、ペレットの膨張による内部引張応力に耐えられないが、非
常に大きい圧縮応力には耐えることが可能であり、原子炉内の他の構成機器との接触で生
じる摩耗（例えばグリッドと燃料棒との間のフレッチング）や冷却材中の異物による腐食
および摩耗に対する耐性が非常に高い。したがって、金属被覆に比べて使用時の耐漏洩性
がはるかに高い。ＳｉＣは、従来の金属被覆に比べて１０～１００倍優れた漏洩率が期待
される。
【００３６】
　さまざまな局面において、セラミックモノリス層１２Ａをセラミック複合材層１２Ｂ（
例えばモノリス層の繊維上被）で取り囲んでもよい。さまざまな局面において、セラミッ
クモノリス層はＳｉＣ層であり、繊維上被の繊維はＳｉＣ繊維である。代替策または追加
策として、ＳｉＣモノリスの表面にＳｉＣ複合材層を、化学蒸着法によって付着させても
よい。
【００３７】
　さまざまな局面において、ＳｉＣ複合材層は、単一のＳｉＣモノリス管上にＳｉＣ繊維
を巻回するか編組みしたもので、それが燃料棒被覆となる。或る特定の局面では、そのあ
と化学気相含浸法（ＣＶＩ）により、巻回または編組みしたＳｉＣ繊維上被にＳｉＣ粒子
を浸透させ、繊維中および繊維間の空隙が充填されるようにする。ＳｉＣ上被への浸透ス
テップの後に、より高温の化学蒸着法（ＣＶＤ）を用いて、浸透済み繊維上被に障壁層と
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しての被膜を形成してもよい。手間をかけ過ぎないように、また、費用と製造時間を節減
するために、ＣＶＩとＣＶＤの両プロセスを単一の容器または装置内で順次行うのが普通
である。
【００３８】
　或る特定の局面において、ＳｉＣ複合材層は、参照によって本願に組み込まれる同時係
属中の米国特許出願第１５／１８７，９８５号に記述されたのと同様の構成要素より成り
、同様な様式を用いて形成することができる（ただし、同文献に記述されているジルコニ
ウム被覆管は使用しない）。或る特定の局面において、ＳｉＣ被覆は、参照によって本願
に組み込まれる同時係属中の２０１６年８月２４日提出の米国特許出願第１５／２４５，
９３３号に記述された方法に従って製造することができる。
【００３９】
　プロセスの開始に当たり、所望の形状の型体またはＳｉＣモノリス層の外部表面に繊維
トウを編組みするか巻回することによって、当該型体またはモノリスにセラミック繊維ト
ウの上被を施すことができる。編組みおよび巻回技術は、当業者には周知である。さまざ
まな局面において、繊維は、低酸素でほぼ化学量論的なＳｉ／Ｃ比を有するＳｉＣセラミ
ックでよい。管体の外側に形成されるＳｉＣ複合材は、参照によって本願に組み込まれる
米国特許出願公開第２０１５／００７８５０５号またはＹ．Ｋａｔｏｈほか著「Ｃｏｎｔ
ｉｎｕｏｕｓ　ＳｉＣ　ｆｉｂｅｒ，ＣＶ　ＳｉＣ　ｍａｔｒｉｘ　ｃｏｍｐｏｓｉｔｅ
ｓ　ｆｏｒ　ｎｕｃｌｅａｒ　ａｐｐｌｉｃａｔｉｏｎｓ：Ｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ　ａｎ
ｄ　ｉｒｒａｄｉａｔｉｏｎ　ｅｆｆｅｃｔｓ」、Ｊｏｕｒｎａｌ　ｏｆ　Ｎｕｃｌｅａ
ｒ 　Ｍａｔｅｒｉａｌｓ、第４４８巻、ｐｐ．４４８～４７６（２０１４）に開示され
たような、ＳｉＣ基材が連続的なＳｉＣ繊維で強化された複合材から成るものでよい。本
願に記述する方法に使用するＳｉＣ繊維のタイプとして、例えば、Ｙ． Ｋａｔｏｈほか
著（Ｊｏｕｒｎａｌ　ｏｆ　Ｎｕｃｌｅａｒ　Ｍａｔｅｒｉａｌｓ、第４４８巻、４５０
）の表１に記載されたＨｉ－Ｎｉｃａｌｏｎ（登録商標）タイプＳ繊維（日本、東京都に
所在の日本カーボン製）またはＴｙｒａｎｎｏ（登録商標）ＳＡ３繊維（日本、宇部市に
所在の宇部興産製）が挙げられる。
【００４０】
　さまざまな局面において、例示的な製造方法によると、緻密なＳｉＣモノリス、ＳｉＣ
－ＳｉＣ複合材およびＳｉＣ繊維強化複合材を含むＳｉＣ材料より成る複数層の複合材構
造体を製造するにあたり、１層以上、好ましくは２層または３層の高純度β相またはα相
化学量論的組成ＳｉＣが、β相ＳｉＣを浸透させた連続的なβ相化学量論的組成ＳｉＣ繊
維の中心層と、細粒で高い結晶度のβ相ＳｉＣの外部保護層とで覆われる。さまざまな局
面において、最終製品は、ほぼ化学量論的組成のＳｉＣ繊維、化学量論的組成で完全に結
晶質のＳｉＣ基材、および繊維と基材との間の熱分解炭素または複層化された熱分解炭素
／ＳｉＣの界面相から成るＳｉＣ基材の複合材を、連続的なＳｉＣ繊維で強化したもの（
ＳｉＣ／ＳｉＣ複合材）である。
【００４１】
　編組みによるか巻回によるかにかかわらず、上被の厚さは、上被が施されるセラミック
モノリス層の層厚と同程度である。例示的な実施態様において、セラミック被覆はモノリ
ス層から構成され、セラミック複合材層の厚さは０．４～１．４ｍｍである。或る特定の
実施態様において、複合材層は、厚さ約０．１ｍｍ～１．３ｍｍ、好ましくは約０．２ｍ
ｍ～１ｍｍの上被で覆われている。モノリス層を覆う上被は、一般的に密度が約４５～５
５％で本質的に多孔質であり、上被の間に空隙や空間を有している。
【００４２】
　繊維上被を形成した後、上述のように形成されたセラミック基材の隙間を、例えば浸透
および塗布ステップによって、乾燥状態のＳｉＣナノ粒子のようなセラミック粉末（ナノ
サイズ粉末）で充填してもよい。代替策として、ＳｉＣ繊維基材の隙間にＳｉＣナノ粒子
を含むスラリーを浸透させてもよい。
【００４３】
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　ＣＶＩは、化学気相状態の所望の材料またはその前駆物質、または気体に同伴された所
望の材料またはその前駆物質の粒子を、あらかじめ成形された多孔質の構造体（ここでは
繊維上被）の内部表面上に析出させるプロセスである。反応物は、拡散または対流の力に
よって、あらかじめ成形された多孔質の繊維上被の空隙内に導入される。前駆体ガスが繊
維基材中へ拡散すると、繊維表面上で前駆体ガスの分解が連続的に生じて、浸透材が析出
する。浸透が進行すると、浸透材が厚くなって空隙を充填し、繊維上被に接着する。商業
的に有用な或るＣＶＩプロセスのひとつは、浸透材を拡散によって析出させるために、約
１～１０ｋＰａという低めの圧力を用いる。低圧で処理する利点は、ＳｉＣ浸透材の析出
が起こる前にガスを繊維の空隙にゆっくり浸透可能なことである。別の有用なＣＶＩプロ
セスは、拡散プロセスよりも有意に速い（日単位ではなく時間単位）強制流動温度勾配法
である。当業者であれは、所望の浸透速度、浸透材密度、および所望の合計処理時間が得
られるように温度および圧力を調節できることがわかるであろう。
【００４４】
　さまざまな局面において、ＳｉＣモノリス層１２Ｂを化学蒸着法（ＣＶＤ）によってセ
ラミック繊維上被１２Ａの上に付着させるか、または、ＳｉＣモノリス層１２Ａを内包す
るセラミック複合材繊維上被１２Ｂの上に第３の層（図示せず）を付着させる。典型的な
化学蒸着法では、基材を１つ以上の反応性前駆物質に晒して表面を反応および／または分
解させ、所望の付着物を生成させる。副産物が生成されることもよくあるが、反応チェン
バ内を通るガス流によって除去する。
【００４５】
　ＣＶＤは、広範囲にわたる材料を付着させるために広く商用使用されている。ＣＶＤで
は一般的に、加熱された被膜形成対象物が入ったチェンバに前駆体ガスを流入させる。本
願の方法は、さまざまな局面において、上述の浸透プロセスにより繊維上被の浸透材の密
度を最大にすることを目的とする。繊維上被は、被膜形成ステップに先立って取外し可能
な型体から分離してもよいし、モノリス層を覆った状態でもよい。加熱された被膜形成対
象物の表面上またはその付近で化学反応が起きると、その表面に生じる薄膜が当該対象物
を覆う被膜となる。前駆体ガスは、ＣＶＩステップでガスを使用した場合、それと同じガ
ス（すなわち水素に同伴されるメチルトリクロロシランまたは他のＳｉＣ前駆物質）でよ
い。
【００４６】
　本願に記述する組み合わせに用いる燃料はＵ１５Ｎであり、その主な構成同位体はＮ－
１５、残りがＮ－１４である。窒素１５は、天然元素から分離して生産される。窒素１５
を分離するために酸化窒素が使われてきた。原子濃度９９．９％までの濃縮が可能である
。
【００４７】
　Ｕ１５Ｎは、理論密度の８０％～９９％の密度を有する。Ｎ－１５同位体のＵ１５Ｎ燃
料中の濃度は、７５％～９９．９％である。Ｕ１５Ｎ燃料のＵＮ純度は９０％を超えてよ
い。その残りは、ＵＯ２、ＵＣ、および燃料物質製造プロセスからのその他の微量な残留
酸化物および炭素化合物でよい。窒化ウランは使用するにつれて分解し、その結果、分解
化合物が徐々に増える。
【００４８】
　窒化ウランを生産する例示的な手法は、以下に説明するように２段階で行うウラン酸化
物（ＵＯ２）の炭素還元である。
３ＵＯ２＋６Ｃ→２ＵＣ＋ＵＯ２＋４ＣＯ（１４５０℃を超えるアルゴン雰囲気で１０～
２０時間）
４ＵＣ＋２ＵＯ２＋３１５Ｎ２→６Ｕ１５Ｎ＋４ＣＯ
ゾルゲル法および窒素雰囲気での純粋なウランのアーク溶解を用いることもできる。
【００４９】
　ＵＢ２またはＺｒＢ２のようなホウ素含有可燃性吸収材と、核分裂性物質であるＵ１５

Ｎとの組み合わせは、反応を起こさない安定な組み合わせであるため有効である。ＵＯ２
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のような従来型燃料は、実際上、化学量論的組成が変動する。ＵＯ２にＵＢ２またはＺｒ
Ｂ２を混合すると、ホウ素が過剰酸素と反応して揮発性化合物が生成し、ペレットを焼結
するとき当該化合物が放出される。Ｕ１５Ｎは、化学量論的な変動のない定比化合物であ
る。したがってＵ１５ＮにＵＢ２またはＺｒＢ２を混合して安定な混合物を生成すること
ができる。
【００５０】
　燃料ペレットは、他の商業分野で既知のペレット製造方法によって形成できる。例えば
、粉末状または粒子状のＵ１５Ｎ燃料を、まず粒径分布と表面積が比較的均一になるよう
に粒子を均質化してからペレット状にする。粉末状または粒子状の例えばＵＢ２のような
燃料一体型可燃性吸収材に加えて、或る特定の局面では、潤滑剤や細孔形成剤のような他
の添加剤も添加される。Ｕ１５ＮペレットのＵＢ２の濃度は１００ｐｐｍ～１００００ｐ
ｐｍであり、さまざまな局面において約１０００ｐｐｍである。
【００５１】
　Ｕ１５ＮおよびＵＢ２粒子からのペレットの形成は、所望の「未焼」密度および強度が
得られるように、粒子混合物を市販の適当な機械式または液圧式プレスで圧縮することに
より行う。
【００５２】
　基本的なプレスは単動式のダイプラテンが組み込まれているが、最も複雑な様式のプレ
スは、「複数レベルの」部品を形成できるように複動式のプラテンを具備することがある
。プレスは、広範囲にわたる加圧能力に応じて選択可能である。粉末を圧縮して所望のコ
ンパクトなペレットにするために必要な加圧能力は、部品の投影表面積と、粉末の圧縮特
性によって決まる荷重係数の積によって求められる。
【００５３】
　プロセスを開始するに当たって、ダイに粒子混合物を充填する。ダイ充填速度は、主に
粒子の流動性に基づく。
【００５４】
　ダイを充填したら、パンチを粒子の方へ移動させる。パンチが粒子に圧力をかけて圧縮
し、ダイの幾何学形状にする。或る特定のペレット形成プロセスでは、ダイに供給した粒
子に数百ＭＰａの荷重をかけて二軸圧縮し、円柱形ペレットを形成する。
【００５５】
　圧縮したペレットを、加熱炉内で制御された雰囲気（通常はアルゴンを含む）中で加熱
して焼結する。加熱温度は、焼結中の材料によって異なる。焼結は、圧縮時粒子に形成さ
れた機械的結合をより強固な結合に変換してペレットの強度を大幅に高めることにより、
未焼ペレットを緻密化する熱的プロセスである。圧縮および焼結済みペレットを冷却し、
所望の寸法に機械加工する。例示的なペレットの直径は約１センチメートルまたはそれよ
り若干小さく、長さは１センチメートルまたはそれより若干大きい。
【００５６】
　本願に記述した組み合わせの事故耐性原子燃料は、少なくともモノリス層および複合材
層から成るセラミック被覆に、Ｕ１５Ｎに１００～１００００ｐｐｍのホウ素含有可燃性
吸収材を混合して形成した燃料ペレットの積層体を収容したものである。
【００５７】
　本発明をいくつかの例に基づいて説明してきたが、いずれの例も、すべての点において
制限的ではなく例示的なものである。したがって、本発明は、詳細な実施態様において、
通常の技量を有する当業者が本願の説明から導くことができる多くの変形例が可能である
。
【００５８】
　本願で言及したすべての特許、特許出願、刊行物または他の開示資料は、各々の参考文
献が参照により明示的に本願に組み込まれるように、その全体が参照により本願に組み込
まれる。本願で参照により組み込まれると言及されたすべての参考文献およびあらゆる資
料またはそれらの一部分は、本願に記載された既存の定義、言明または他の開示資料と矛
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盾しない範囲でのみ本願に組み込まれる。したがって、本願に記載の開示事項は、必要な
範囲において、それと矛盾する、参照により本願に組み込まれた資料に取って代わり、本
願に明示的に記載された開示事項が決定権をもつ。
【００５９】
　本発明を、さまざまな例示的な実施態様を参照して説明してきた。本願に記載の実施態
様は、開示された発明のさまざまな実施態様のさまざまな詳細度の例示的な特徴を示すも
のとして理解されたい。したがって、特に断らない限り、可能な範囲において、開示した
実施態様における１つ以上の特徴、要素、構成部品、成分、構造物、モジュールおよび／
または局面は、本発明の範囲から逸脱することなく、当該開示した実施態様における他の
１つ以上の特徴、要素、構成部品、成分、構造物、モジュールおよび／または局面との間
で、複合、分割、置換えおよび／または再構成が可能であることを理解されたい。したが
って、通常の技量を有する当業者であれば、本発明の範囲から逸脱することなく、例示的
な実施態様のいずれにおいてもさまざまな置換え、変更または組み合わせが可能であるこ
とを理解するであろう。当業者はまた、本願を検討すれば、本願に記載された本発明のさ
まざまな実施態様に対する多くの均等物に気付くか、あるいは単に定常的な実験を用いて
かかる均等物を確認できるであろう。したがって、本発明は、さまざまな実施態様の説明
によってではなく、特許請求の範囲によって限定される。
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