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JRR-1燃料理事液の化学分析

日本原子力研究所東海研究所原子炉化学部介祈センター

橋谷 t専.小森卓二二・山本忠史

( 1971年 6月受.flll)

要旨 日本原子力研究所介析-，";..'?ーでは， 1 9 6 0年， 1 9 6 i :'1-， 1 9 7 0 '.1 の :1

回， J RR-lの燃料溶液を中心とした分析を行ない，原子炉巡転上い〈つかの(llflな11!¥，1. /r: I j 

えた。

分析を行合った項目は，燃料溶液の密度，ウフン限度，腐食事・よび添加}JJ(¥上 yじ私 lJ大，

クノレ，クロム，銅)，硫酸濃度，プルトニウム b よび燃焼率であり，とれらtA:llIJj'liLて Ji7; 11) 

結合器水， ドレイ y ・9 ンクの介析も行なったo

密度がよびウフ y波庭のif!"~値から，燃料溶液の液託は l原子炉の.i3i転状況で多少変動すゐ ζ

とが確認された。炉心タンクの腐食は逆転児支障をきたすほど大き左ものでないこ r:かわかっ

た。そのほか硫鍛程度 7・J"トニウム，燃焼・名l亡ついても第 2，第 31"1試験で分析を fri.cった。

分析結果は臨界時の数値:と比較考察した。第3[U試験 C力ス f与結合法lKから忽 lifの γノレ;コ内

ムが定量されたが，とれは再結合 6~ の J主体物質と考えられ，従「て再結合22 が一部倣j1i. してい

たものと推測される。質主1 分析法 κ よる!侠焼 4;割，，~結決から， .111It-lの航nIII JJは 22 J;" 

Wh近くまで達していたと考えられる。
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Analytical Chemistry Laboratory, 

Japan Atomic Energy Res. Inst. 

Summary The Analytical Chemistry Laboratory participated in the 
"comprephensive test" of JRR-1 (1957-1969) in July I960 in order to solve 
several problems which appeared to be essential for the reactor. The 
state of corrosion of the core tank wall, behavior of the gas-recombiner 
water, and the state of fuel solution were examined. 

Following the above test, the second and the third tests were 
carried out in November 1967 and January 1970, respectively. 

The change in volume of tLe fuel solution was confirmed by measure
ments of the density and the uranium concentration, and the cause was 
clarified. The corrosion products and metals added to the fuel solution, 
i.e., iron, nickel, chromium, and copper, were determined. In addition, 
the sulfuric acid concentration, plutojiium and the burnup were also 
measured in the second and third tests. The analytical results were 
all compared with those at the initial critical!ty. In the third test, 
a considerable amount of aluminum apparently attributable to the base 
material of catalyst was detected in the gas-recombiner water. Frpm 
the burnup obtained by mass spectrometric measurement, the cumulative 
power output was estimated to be nearly 22 x 10 kWh. 
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Summary The Ana1ytica1 Chemistry Laboratory participated in七he

"comprephens土vetest" of JRR-1 (1957-1969) in Ju1y 1960 in order to solve 

severa1 prob1ems which appeared七obe essen七ia1for七hereac七or. The 

3ta七eof corrosion of七hecore tank wa11， behavior of the gas-recombiner 
water， and the state of fue1 solu七ionwere examined. 

Fo11owing the abovG test， the second and the third tes七swere 

carried ou七 inNovember 1967 and Januarγ1970， respective1y. 
The change in vo1ume of tl.e fue1 solution was confirmed by measure-

ments of the densi七yand the uranium concentra七ion，and the cause was 

c1arif・ied. The corrosion products and meta1s added七othe fue1 solution， 
i.e.， iron， nicke1， chromium， and copper， were d0七ermined. 工naddition， 

the su1furic acid concentration， p1u七O.llU皿 and七heburnup were also 

m号asuredin the second and third tests. The ana1ytica1 resu1ts were 

all compared with七hosea七七heini七ialcri七icali七y. In七he七hird七es七，

a considerable amount of a1umirium apparen七1yattribu七ab1eto the base 

materia1 of cata1yst was de七ec七edin the gas皿 recombinerwater. Frpm 

the burnup ob七ainedby mass spec七rometricmeasurement， the cumu1ative 
power ou七putwas estimated to be near1y 22 x 104 kWh. 
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1 緒 論

分析セン 4ーでは. 1 9 6 0年から JRR-1が解体された 19 7 0年のあいだに 5回向l息

子炉の燃料溶液を中心とした分析を行友 q た。

第 1悶の分析は 19 6日年夏行宏われた o 約 2.1 0日時間，約 50.0日okWh im~去された

時点であ!J.炉内政素圧力の減少.余剰反応院の低下~どの不可解衣現象.を解明するだけでな

(，さらに深〈原子炉(rc:対する知見をうる目的で燃料溶液を中心とした総合試験が言十図された。

分析センター(当時分析化学研究室)では未経験の高放射性試料の分析であったが.同j恵子炉

管理担当者の要求に対処するため，稲穂かつ意欲的vc分析方法やサ Y プリング法を開発 Lた。

また記放射性試料の分析K用いる装置，器具類もい〈っか考案し，遠隔操作で分析を行なった。
2)3) 

とれらについてはすでκ報告しているので ，ととではその分析結果の主たるものの概略を

記寸る Kとどめる。す念わち，鉄.::.ヴク Jレ.クロム分析値から，椴素圧の低下は炉心 4 ンタ

壁の酸化にもとづ〈ものと説明され~ンクの腐食の程度は正常であるととが明らか[rC された o 一

密度，ウラン濃度の測定値から. 2.t強の7.Kがガス再結合器系から炉心 4 ンタへ移行したと推

定され，とれは低出力で長時間運転したとき κ起る現象であると判断された。しかし再結合捺

水， トV イン・ 4ンタのいずれにも燃料溶液か移動した形跡が念しまた燃料溶液UてはU 04と

考えられる沈殿の生成も認められ左いので，反応、度減少の原因を明らかにするととはでき左か

った。燃焼率を測定するためK質量分析で236Uが測定され，その結果との燃料は230Uな含む再

処理ウランであるととがわかった。加くつかの項目につ h て付ただ 1闘の分析結果からは解明

できない問題もあ!J.さらにWJ問を沿き継続して分析を行なうととが要望された。

1 9 6 7年 11月. J R R-1管理認の第 2回総合誌‘験の一環としてふたたび燃料溶液を中

心とした分析を行なった。密度，タラン濃度腐食なよび添加成分の分析のほか硫殴濃度が定

号されたが，総 1固と異左 b遠隔操作は最小限にとどめられた。腐食b よび添加成分の分析値

Kは第 1[['分析値よ b低いものもあ b矛震がみられたが，炉心 4ンタ vcはその後異常在腐食肘

起っていないものと判断された。硫酸濃度について.未使用燃料の分析も合ぜて行在 q た結柴.

臨界時 O.35moL/f.あ‘ったものが(磁界時調整した{i([は O.38moI./I.と報告されている)， 

腐食左どの原因 Kよb日.28mol/.tvc低下してM るととがわか q たo質箭分析法(ウラ Y 同

位体比法，ネオジム法bよびモリブデY 法);1'，'よび山Csの放射化学的定量から燃焼率が測定さ

れ. JRR-1の累計熱出力指示依とも比較検討された。その他金放射能.プルトニウムの定

最も行なわれた。これらは所内報告資料としてでとめられた(分析セ;/~ー JAER I-memo 

31 66 .未公開 .1968)。

1 9 7 0年 1月. J R R -1解休 K際し最後の分析(第 5同〉が行をわれた。?存度， ウラ Y

綾度，腐食必よび添加成分.硫酸濃度，燃焼率，プルトェウムは第 2回試験の方法.操作K議

じて分析された。言i!3者κっき臨界時の濃度と 5回の介析値を比較して論じるとと1';1:.燃斜溶

液の容積が原子炉の運転状態κょb多少変動するとと，サンプリングのさい汚染があ q たと考

えられる金属元素もあるととから若干困難友商もある。しかし炉心掛ンクは初期κおもいて忽目激
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κ腐食されたが.受働態生成後の腐食は非常!t(公だやかであ q たものとみられる o燃料溶液か

ら代表サンプルをとるととはか1.i:り困難左ととであったが・分析債を活用するうえでも非常K

意著書なと k であるととが痛感された o 燃焼慈Kついては，測定法 ~L よ b か1.i: v の差があ唱た。

1S7 C sの定TIi:1'Cよる方法は，ウラ Y同t立体組成測定にもとづ〈方法v'C<らべ約 301l/J低値を与

えたが.ζ れは系内器墜への1S1C sの吸器ふるいは先行綾替である 1Uxe. ... 1の蒋結合語系

への放出によるものと考えられたれまた JRR-1の累計熱出力指示値も若手低v¥と湾えられ

るふしがも!JJ 質景分析結果から雰出した筒 22x10‘kWhが最も正しいものと考えられてい

る。前述のヱうに逮転状況によ b炉心タンタと蒋結合総とのあいだに若干の水の移勅があると

とは第 1回試毅以来毎1られていたが，第五回試験のさ M 取b出された燃料溶液帝と臨界時の滋

号はfよほ一致して :td.裕度(1.35). ウラ y 渡度(0.17九 !f/(I 燃料)も m1回 .2見2

回試験に比べ臨界時の値に非常に接近している。プルニウム濃度防. 27μ(1/1燃料であ司た。

第 5回試験で特集すべき ζ とは再絡会器水が白濁していたととで$;-V .分析の結果. :j'写結合器

の遺書体物質である酸化アルミニウムの一部が欠損して脱落したものであることがわか q た。し

たがq て限化アルミユウム表面に付いて h る白金青虫採の一部も欠損して:1>'!J.再結合器の機能

も若干低下していたものと考えられる。

以上位 JRR-1燃料溶液の 10年余にわたる分析の概況であるが.本報告では主として第

2回，第 5回試験な工び総合的左考察を，各項目どとにと bまとめた。

JRR-1燃料漆淑の分析は.たんに向原子炉運転上の知見にとどまらず，今後ますますふ

えるととの予想される高放射性試料の分析や燃焼率のil!IJA'にも多〈の貴重金経験を与えた。

1.i: :1>'.本分析には多少の差とそあれ多数の分析セ:y~ー寧員が参加している o 項目別，試験

別に実験担当者を記す。

密 度 免 1閉:tlJ本忠史，石i度良志.第 2回:山本忠史，今橋強，第五回:山本忠史，武

藤博，加藤義春，木原壮林。

ウラン酸度 第 1回;小森牛ニ，田村修三，郡司勝文，橋谷博.坂東昭次， Eち2回:小森卓二，

田村修三.郡司腕文，第 5回;小森王手二，田村修三，郡司勝文。

腐食なよび~;二__ .1..:.1'" 第 1回僑谷博，坂東昭次，山本忠史a 石渡良志z 第 2回:橋谷博，

勝lIJ和夫，吉田秀世，第 5回:橋谷博，勝山和夫，吉田秀世。

硫駿濃度 第 2周:井沢君江，青柳寿夫，橋谷博，勝山和夫，第 5回:井沢君江，青柳寿夫，

橋谷1導。

燃焼率第 2回:小森卓二，田村修三，郡司勝文，岡下宏，山本忠史，今衡強，加藤義春，木

J)?， ~t林，第 3 回:小森卓二，田村修三.郡司勝文，吉田博之，米沢イ中四郎。

プルトニウム 綜 2回:山本忠史，加藤義春z 貨当 5回:山本忠ER.加藤義春。

再結合器水 気 1悶:橋谷博.坂東昭次. m3回:橋谷博，勝山和夫，吉田秀i:!t。

ドνィン・ 4ンク洗浄水 第 1回:橋谷博，坂東昭次，第 5回:橋谷博，勝山辛口夫，吉田秀世。

左i.'. ~ 2 回試験のさh の燃焼~の測定のうち. 7. 2. 1法. 7. 2.2法 a現燃焼率測定開発室

岡下宏氏が. 7.2.4'法は放射化学研究室上野懇氏台工び小野E詰子さん(その後退戦)が担当し

て測定された o と((11::記し感謝の意を表する。
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*y *-#B>mfcMm.&. ±m nm^. %J E R - I %:m^(.m)-&mm^-&, ±m^-
&.. mttm^ms:. Tcwi^mg cm) m&m~%%, wtMaus. %>*—m&.*a^^mp^^ 
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また.本実験を送行ナるにあた司て全般的~ど指導あるいは有益左ど助言をいただいた分析

センタ一本島健次前室長.大西 究室長，元 JR R-1管理室(謀)長柿原幸二氏.大森栄一

氏.塁手村幸三郎氏，元同管理室(課)員佐藤一男氏，石井敏雄氏，鈴木一彦氏をはじめ所内各

数の方々に深〈感謝する。

「与ー
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2. #? S 

2. l tf-ife& ct 0=^ i t © i i S 

tf> fe ft 4 TS»-̂ e o frm&fcii®® t % * w 1- • ^-P'ft-C^^T'i'—*-4fflH-CfT4-ofco 

g 2 , m3uKg^-cfcttii4ffl^7t 0 ^ ( t ^ t t ^ i a i : ^ # ! ) 2 m m w m . - z m i ^ K . fpn©#J 

4 i - * -v h i r - rpsttgLJa^® < . m S t ^ ^ - r ^ i l Lfctci. 1 H#PE8-c D. o 2 5 ^ f g ^ f l : 
Lfco 

%\^^-^,im^m<D^ -yf 'J ^^OieSJ-SrTablel K^-to tOS-ISD* J : 5 f f t i O S W . 

Table2K^-to 

2. 2 =| £ 

fL-CAfcc F i K . 1 ( 3ifr) f c ^ - j - i i - t ) . §g 1 ISlKl^SJ^fltt. BsS#K¥ogSdI i 6 4Pn^t£ 
U£< 4-o-ci^ * # , ^2iaS«g|-PttSgE*-^-^i^< 4-o;t£>ic*r L ? 7 y g f t t S ? , K i < 
^ t i f l J , ^3mMs^T-ttS^i%ga-P r!^<DiaftiE< -*-CH< 4 1), ffi5fJKiKS-^oJiMH: 
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2. 密度

燃料溶液は. J RR-1管理謀員によ勺て取島出され. JRR-1のセミホラト実験室で引

波されたが.ホヴト・グープ内のペンチ νーションはか衣 b強力であ T.蒸発をさけるためた

だち K分取，ひょう量する必要があ 4 た。

2. 1 分取および密度の測定

第 1回~第 3ITIを通じ，取 D出された燃料溶液は黄色透明であ T，沈殿あるlI>は浮遊物拡認

められをか司た。介取操作は各国ともホット・クープ内でマニプレーターを用いて行宏 q た。

第 1回試験ではふつうの直示ヲミびんを用h て操作したが，その後島津遠隔操作天びんを開発し.

第 2，第 3回試験ではとれを用いた。全作業は各国とも約2時間程度で終了したが，作業の初

期の段階で補正した 1ml.のピベヲトを用h 密度を測定した。

左会ホヴトナーブ内は換気が強(.模援燃料で実験したと ζ る 1時間で 0.0251'蒸発減量

した。

免 1回~免 5回試験のサンプリングの記録を Table1 I'L示す。との分取ひょう号作業のさい E

1 mtのピペ ψ トを用いて密度を測定した。ピペットは4ij@j校正したものを用いた。結呆を

Table21'L示す。

2.2 考察

燃料提寺液の密度とウラン緩度は比例関4系にあるはずである eそとで.両者の各国測定値を比

較してみた。 Fig.1(3章)I'L示すと:J:>，!:J，第 1回試験測定値は.臨界時の数値よ bも両者と

も f~ (念可ているが，第 2回試験では密度がやや高〈な司えのκ対しワラン濃度はさら K低〈

1まっている。第五回試験では両者とも臨界時の数値近くまで高くな 9.相対的に密度の増読は

~2 回試験値を除けはよく一致している。ワラ Y濃度の宝までも述べるようにとれらの数値は各

試験時の燃科浴液告を推定する鍵である。密度の測定では，わずか 1ml..のピペットを用いて

h るためK伴走円て〈る誤差もあ!1.測定結呆から判断して有効数字 4桁を議ずるととはむず

2かしい円

-4-
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T a b 1 e 1. The fuel s o l u t i o n d i s t r i b u t e d for 

chemical a n a l y s e s 

1s t t e s t 
( j u l y 2 5 . 1960) 

2nd t e s t 
(Oct. 31. 1970) 

3rd t e s t 
(Jan. U 1970) 

Q u a n t i t y ( ? ) Used for Q u a n t i t y ( ^ ) Used for Q u a n t i t y ( y ) Used fo r 

1.3 0 9 8 * N i 1.33 4 6 * U,'"Cs e tc . 1.3 4 7 8 * U, Burnup, pu 
1:3 0 7 0-* C r 1.33 9 5 * Cu 1.3 4 7 3 * C u 

1. 0 5 8 7 ' N i 1.3 3 1 8 * Cu 1.3 4 6 7 Cu 

1. 0 1 0 0 C r 0.1 2 80 P e 0.2 9 40 F e 
1.0 6 30 C u 0.1 4 8 6 F e 0.2 9 6 3 F e 

1.0 44 9 C u 0. 6 3 2 3 N i 1.3 4 6 1 * N i 
0.6 5 1 7 P e 0. 6 3 4 1 N i 1. 3 4 9 2* N i 
0. 6 0 2 8 F e 0. 6 6 0 5 C r 0.6 5 1 3 C r 

0.6 3 6 9 N i 0 . 6 6 3 0 C r 0.6 7 8 9 C r 
0.66 9 6 Cu 0 . 6 6 4 3 Rese rved 1.3 4 08 C u 

0 . 7 2 4 0 U 1.3 3 1 8 Reserved 1.286 4 C u 
0.52 27 U 1.3 2 2 2 Re served 0.6 1 9 0 C r 
1.3 1 4 5 * u 0. 6 7 4 7 H 2 S 0 4 0.6 8 7 4 C r 

0.6 5 2 0 H 2 S 0 4 0.7 0 1 0 

0. 6 5 1 2 

1.26 0 2 

H , S 0 4 

Reserved 

* D e n s i t y was measured. 
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Tah 1 e 1. 'The fUel solution distributed for 

chemical analyses 

1 st test 
(july25.1960) 

2nd test 
COc t. 31. 1970) 

3rd tes t 
(.Jan. 14， 1970) 

Quant i ty(J'・) Used for Quanti tyc.9') Used for Quanti ty(J) Used for 

1.3098* 

1:3日70'*

1.0587 

1.日 10日

1.0 6 30 

1.044 9 

日.6517 

0.6028 

0.6369 

0.6696 

且7240

0.5227 

1.3145* 

Ni 1.3346* U;"Cs etc. 

1.3395* Cu 

1.33 1 8 * C u 

1.3478* 

1.3 473* 

1.5467* 

0.2940 

5
F
J
'
ι
 

'

O

J

O

n

γ

 

9

4

4

 

η'h

芝

3

?

3

n

U

4

E

4

・
0.6513 

0.6789 

1.3408 

1.2864 

0.6190 

0.6874 

0.7 0 1 0 

U. Burnup， pu 

Cu 

Cu 

Fe 

Fe 

Ni 

Ni 

Cr 

Cr 

Cu 

Cu 

Cr 

Cr 

0.6512 H三80.

H% 80. 

1.2602 Reserved 

Cr 

Ni 

Cr 0.1280 Fe 

Cu 0.1486 Fe 

Cu 0.6323 Ni 

Fe 0.6341 Ni 

Fe 0.6605 Cr 

Ni 0.6630 Cr 

Cu 0.6643 Reserved 

U 1.3318 Reserved 

U 1.3222 Reserved 

U 0.6747 H.80. 

0.6520 H.80. 

* Densi ty was rneasured. 
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Ta b 1 e2. Measurement of d e n s i t y of t h e fuel 

sclu t i on^ 

Te s t 
S t a r t 1s t t e s t 2nd t e s t 3rd t e s t 

(1957) (1960) (1967) (197D) 

Den si ty 
(?/6* at20°C) 

1.3 5 * * 1.3 1 5 ±0.0 0 4 1.3 3,±0.0 0 4 1.3 4, ±0.0 0 2 
( n = 3 ) ( n = 3 ) ( n = 5 ) 

^ Average ± s t a n d a r d d e v i a t i o n . 
3) * * C a l c u l a t e d 

- 6 — 
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Ta b I e2. lIfeasurement of density of the fuel 

sclu tion* 

Test 

Den si ty 

(!lA:1f a t200C) 

Start 

(1957) 

1.3 s** 

1st test 2nd test 3rd test 

(1960) (1967) (1970) 

1.3 15土乱004 1.332土 0.0041.34.士0.002

(n=3) (n=3) (n=5) 

* Avarage 土 standard deも in t i on. 

3) 
**  Calculated 

-6ー
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3 . ^ 7 ^ 1 1 

3.1 » f * S ! C O l ' t 

K i t t t , mm-a-m.<os\^S--S:TiEL< 1 0 O Ofgrft^Lfc^SiK'C^-ti&iifcfTfc-'Jfco 

B - P 
X = Y- — --

P —A 
t t K . X t iffYttSC $•}§$[:&. J: tf-X^-f ^ M l 3 © * 7>-fl: ( ^ ) -C6!), A, B, P t t 
*n*tiun. *'*>(s&xvm&mfo*><D*aivffl®.fc't%: <.&•&# i t s * . *±-. »***§ 
iSK: 2 3 SU|H|©:#fi^ffi^ftft±-• 3ftotA=o t * J o 

4) 
l^ffi^ibllJelcffi^yfc^SH:, CEC2 1-7 0 2BMffi-l«-^tft f. I g S f f l l E t ^ ? 

3. 2 I S r - * fc .fctfSfilSIl 
^ 2 @ , ^ S H ^ ^ O f f l l J J g x - * &Tabl e 3 ±- J: D-'Tabl e 4 K^" t o * i- g$ 2 0 f£tfft JC »± 

i 9 5 ><fSKS*ffl^^|Wi&#:^rW-cKiEL.8 9. 1 , 8 8. 2 . ¥*=J8 a 6 / i ^ / ? g $ i i „ 

3. 3 ^ f? 

%e>ft$ltiLZlkmL•£?>•*. (F ig . 1) = ̂ ^H#oS{ttt^^ii%fit©cD|*-S. fB£ Siifc 

-7~ 

:r AER工-M4469

3. ウラン濃度

第 1回試験で同位体希釈質量・分析法とオキジン抽出光度注で定量し， よ〈一致した結呆を得
1) 

た 。第 2・第 5回試験では原翠的K精度，正確さの高い同位体希釈法のみを用v>た。

3.1 分析方法について
1) 

同位休希釈法による燃料務液中のウラ Y の定量Kついてはすでκ報告した 。第 2・第五回

試験では.試料分取のさい霊景で正し(1 000倍 tて希釈した溶液Kついて定景を行友司た。

第 3回試験のスパイク(天然ウラン).ウランの分離法.計算式等はすべて第 t閉試験で用い

たものと同一である。第 2回試験では燃料溶液中κ検出され念かった'.3Uをスパイタとして用

v>. S N硝酸溶液からエーテル抽出でウラ Y を分離した。目.uをスパイクとして用いるととは.

後(1[述べる燃焼率測定に必要左燃料溶液中のクラ Y 同位体比を同時K求めるととができる点で

他のスパイクよ bすぐれているが，放射能は高〈念る。との場合，つぎの計銭王むを尉いた。

B-P 
x=y ・一一一一一一

P-A  

ととに. X:t>よび Yは試料溶液なよぴスパイク溶液中のウラン景:( 1 )であ!J. A. B. P~ま

それぞれ試料，スパイク b よび混合溶液中の間3U向位体含量(重量必)である。念会，燃料務

液(1[231U同位体は検出され左かったのでA=Oである。
4) 

同位体比~m定 K用Ir:>た装置は. CEC21-702B裂質量分析計 で.訊.IJ:;E条件は三重フ fラ

メント方式(イオン化用l/.:=.ウム，試料蒸発用~ンタル) .イオン加速電庄 6kV国定，

磁場走査方式である o

3.2 測定データおよび定量結果

第 2 回，第 5 回試験の測定デ-~を Tab 1 e3 :I>~よび Table4 (1[示す。念会第 2 回試験K は

za.uをスパイタに用いたが，との溶液は米国NBSの八三酸化ウラ Y 標準試料からつ('""た天

然クラン標準試料を用い逆同位体希釈で校正し8呪 1. 8 8.2.平均 8&6μIU/p-貯液と h

う結果を得た。第 1回，第 5回試験ではスパイクとして上記の標準試料から調製した天然ウラ

ン標準溶液を用いた。

上記のデータから.それぞれの計主主式を用いて得た第 2.第 5図試験のウラジ濃度をTahle

5(1[示す。

3.3 考察

との定号法の精度.正確さは原理的(1[非常に高(.とのようを高放射性試料を正確K分析す

る目的Vては好適であった。

2意で述べたようにウラン渋皮と密度とは相関関係がある。臨界時，第 1-第 5回試験の両
五)

者の王子祈値を比較してみた (Fig.1) 。臨界時の数値はいずれも計伎の結架，報告 された

-7-
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«ttS5 1 HO &§?*£* £• i>%i£&%:¥-M < £ " - t ^ & O K f t L * v ^ j g K t t ^ K - ^ i c ^ L-cm 
ho SBggiJliJie(iitt3iioj|iij3goiF^ffC4aoK3yU •> 5 y « t t g W t K C h - C ( j : 1 E 

!f8i$©'M^JE-.™-5:}t5£ LX^±0 -fk-bh, t& 3®ffi.m&<D^wm®mWL% ( 2 7. U ) i 
* O t i O ! > 5 i-gS !£$:>{> £ ICft®;-f -£>£. -tii^ifL 2 8. 4 , 2 8. 7 i i J j „ 
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ものである。お 2回試験の結果を除けは他は非常κ一致した変動を示している。第2回試験結

果は ~11 [tJ試験結果よ jJ?をj度が若干高〈在司ているのκ対しウラン態度は逆Kやや減少してh

る。密度測定値は 5回の測定の平均値であるのに対し.ウラン濃度は燃料溶液については 1回

の定最 f[ïである。ゆえに希釈のさい何らかの誤 b のあったととも考えられる。また'~3 Uスパイ

タ溶液を天然ウラン名手話主溶液を賜¥r¥逆i笥位体希釈訟で校正したときのばらつきを考慮すると第

2回試験K限 bウラン濃度は有効数字 4桁を論ずるととはむずかしい。しかし総括的κみて両

者の傾向はよ〈一致しているので.よ b精度の高いウラン綾度定量値を用いて第 1.第 2回試

験時の燃料Ìí~'液{;;・を推定してみた。す友わち，第 5 回試験時の実測燃料溶液号 (2Z1 ，l.)と

そのときのウラン濃度をもと 1'1:計算すると，それぞれ 2 8. 4 ， 28.7 .f.- と~る。

合bζ のよう~燃料溶液最の変動は第 1 回試験時'VC見出だされたもので.停止前に低出力運

転、を長〈行合うと再給器水が蒸発移動し，燃料タンク内で凝縮するためと説明されている。

-8-
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T a b 1 e l D a t a f o r o b t a i n i n g a n a l y t i c a l r e s u l t 

a t 2nd t e s t 

S a m p l e * S p i k e * * Wt. <f> 
Run M t a k e n a d d e d l * ^ 

C?) ( / t f ) " a U " 4 U "'V " 6 U " a U 

1 I.OTJiB, 3 6.8 2 14.0 3 0.110 17 .17 0.207 6 R 4 9 

2 1.0 1 2 , 3 R 3 8 14.51 D.1 1 1 17 .08 0 .206 68 .10 

S a m p l e U ND 0 . 1 2 8 1 9 . 8 6 0 . 2 4 0 7 9 . 7 7 

S p i k e U 9 9.9 2 , 0.0 1 7 , ND ND 0.0 6 2 , 

N D = N o t d e t e c t e d . 

* The f u e l s o l u t i o n d i l u t e d t o 1000 t i m e s w i t h w a t e r ( % ) . 

—9— 
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Ta.hle3. Data. for ohtaining analytical re8ult 

a t 2nd t e st 

Sampl e* Sp i ke** Wt. % 

Run J伝 to.ken added 

(ff) (μ1) Z38U 134U 2S5U %34む ".U 

1.日 0;8. 3 6.82 14.03 0.1 1 0 1 Z 17 0.2日7 6R49 

2 1. 0 1 24 3R38 1 4.51 0.1 11 1 7.08 0.206 68.10 

Sample U ND 0.128 19.86 0.24079.77 

Spike U 99.921 0.0171 ND ND 日.062. 

ND=N 0 t d e t e c t e d. 

* The fueI 8olution diluted to 1000 times with wa.terC叱/w).

** 211U 
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T a b l e 4 . D a t a f o r o b t a i n i n g a n a l y t i c a l r e s u l t 

a t 3 r d t e s t 

Hun M S a m p l e * S p j k e * * a d d e d :» 
t a k e n (M?) C i k 

00 

1 1.0 1 8 , 1 0.4 4 0.0 45 4 5 

2 1.0 0 8, 10.52 0 . 0 4 4 9 2 

I s o t o n i c r a t i o s f Sampl e ( A i k ) : J 3 5 U / 2 3 , U = 0 . 2 5 0 2 8 

I. S p i k e C B i k ) : 2 3 S U / 2 3 8 U = 0 . 0 0 7 2 5 

I s o t o p i c c o m p o s i t i o n f S a m p l e ( a k ) : 2 3 8 U = 7 9 . 6 9 

[ S p i k e C b * ) ? 3 8 U = 9 9.2 7 5 

* The f u e l s o l u t i o n d i l u t e d t o 1000 t i m e s w i t h w a t e r ( V w ) . 

* * Na t u r a I U 

T a b l e 5. A n a l y t i c a l r e s u l t f o r u r a n i u m c o n c e n t r a t i o n 

a t 2nd and 3 r d t e s t 

T e s t U f o u n d ( ^ / g - f u e l ) 

0.1 6 9 , 

2 nd 

0. 1 6 9 5 

0.1 7 9 3 

3 r d 

0.1 7 9 4 

J"AERI-M4469 

Table4. Data for obtaining annlytiι111 re8ult 

at 3rd test 

taken 

Spjke** add.ed ，1 

(μ1) C1k 

Run J伝 Samplc* 

(?) 

1.0 1 8
1 

1 0.44 0.0 45 45 

2 1. 0 0 8. 1 0.52 0.0 4 4 92 

Isotopic ra.tios {陶山知)門川 =0.25028

l Spike(Bω:235U/'吋 =0.00725

Isotopic comPosition 

CWt .'1>) 
R
d
 

nγ

ヲ

r

，O

ワ』

q

h

o

h

 

マ
'

n

γ

一一一一
u

u

 

a
u
-
-

3

3

 

a
・

a-

、，J在
、
，

a

b

A

 

r
g

、

Lu

a

u

r

、

l

e

 

p

k

 

m

i

 

a

P

 

R

U

E

U

 

r
'
E
E
'
E
B
J

、E
E
E
E
t
t

、

* The fuel solution diluted to 10日otimes with water(ww). 

** Nn turnl U 
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4. 炉心タンクの腐食および添加成分元素

960年 7月，炉心 4ンク(ステ yνス鋼)の腐食の程度左どを知る目的で，燃料溶液κ
溶け込んだ鉄，ニ世 {rJV. クロムの分析が行設われた。その結来 JRR-1で観測された酸素

E 低下の原因は炉心事ンク墜の腐食や添加されていた鉄(II )の際化にもとづ〈ものであ T.

憶測されていたよう念 u04 の生成によるものでは念凶と結論された。をたとの分析のさい，

燃料溶液に添加されている銅の分析も行なわれ，設計当時の資料Kよれば系内vc銅あるいは銅

を含む合金がまった〈念い Kもかかわらず，その分析伎は添加値ょ bも約 7日省高いという不

可解衣結果を得た。分析値は臨界時の値とも比較検討されたが，ただ 1回の分析ではな恥解明
1) 

でき宏¥r>点があ 9. さら K期間をbき‘継続して分析を行念うととが望まれた 。 19 6 7年

第2回の試験が行をわれ，鉄a エッケル分析f直が第 1回の値よ bも低いととから.サンプリン

グのさいの汚染の有無が問題 Kされた。 19 7日年風子炉解体 U亡さ h し最後の分析を行合同，

臨界時を含め 4r時点の分析値を比較するととによ b未解決だった問題にも一応の結論を得ると

とができた。

分析方法は第 1回試験のさいに確立したものを一貸して用いたが. ~ 1回はジュ Z ア aクー

プ内で分析を行なったのに対し，第 2回，第 3固では操作κ若干の工夫をとらしただけで，遠

隔操作はとらをかった。

4. 1 サンプリングおよび分析の経過

燃料溶液の炉心担ンタへの出し入れは， ドV イy ・4ンク(ステンレス鋼:符量 32.5 .e.. ) 
2) 

を通じて行をわれる。試料約 10 mtは，ステン νス銅製取 b出し装置 を用い， ドレイン・

担ンクから JRR-1管忍訟員 Kよって取 b出された。したがってサンプリングの作業はドν

イン・ 4ンクの洗浄から始まる。水を摘し，抜〈操作を数回繰返し，洗浄液中の鉄を定量して

確認したのち， ドレイン・担ンタ K燃料溶液が移され，前記の取 b 出し作業が行~われた。分

析セ YIjlーでは引渡された試料をただちK小分け，ひょう量した。との作業bよび，鉄，エ世

ケJレ，クロム，銅，硫酸漉度の分析は，ヲi続いて現場(J RR-1セミホ p ト実験室)で行念

われたが，他は希釈，分液したのち後日分析セ Y Ijl一実験室に持ち帰b分析された。

第 1回試験では遠隔操作のため鉄，エ世クル，クロム，銅 4元素各 2回の定量にかな Dの時

間を裂したが，第 2. 第 5回試験では実際の分析は 5時間程度で終了するととができた。

4.2 分析方法および操作

第 1困試験では著者らが開発し，広〈ウラ Y 中の鉄，ニックル，クロム，銅の分析vc用いら
~. D 

れている抽出光度法 K遠隔操作できるよう若干の修正を加えて用いた 。とれらの方法の最

大の測点は，目的成分の抽出あるいは抽出液の洗浄のさい K大部分の放射性核種を除〈ととが

でき，したが q て吸光度の租Ij定にさ h しでは放射能に対しと〈 κ考慮をはらう必要の左か司た

ととである。各方法は，推定されるウラン核分裂生成物核種の随伴を極力防ぐようと〈 κ検討
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されて:t'!J .また水の放射線分解κもとづ〈過酸化水素の存在も考慮されている。(111!.硫限認

の添加)。

第2.，第 5回試験では，基本的には第 1固の方法を用いたが. ~ 1回試験のさい放射能が当

初予測した(燃料務液 1?'ICっき 15 nCi )ほど大き〈を( ( 7 n氾 i)，との程度の試料につ

いては操作を工夫してふつうの操作を行なうほうが安全かつ確実であると考えられたので.jJ1!j

蔽内での遠隔操作位行~わをかヮた。しかし，第 1 回試験で再結合器水の分析を行なったさい

抽出 K振b混ぜ機を用¥/>て汚染事故を起した経験から，抽出はフード内で手で猿b混せ・て行危

うようにした。分析操作は，万ーの汚染事故を考慮しホット・エリアのフード(前面K胸の高

さまで幅約 30四の鉛れんがを務み上げた)内外で 1人が行ない.他はロールド・エリアから

助ける方式をとった。各分析方法は事前にじゅうぶん検討吟味し，実際の分析κbける試料・取

扱い時間をできるだけ短か〈するよう工夫した。

ホット・エリア内で全操作を行左弔た者の被曝線量拡，右手くすb指で r線 12 Qmrem. {:J 

線 30mrem.手首で r線 40 ItJreltJ .戸線検出感度以下であ q た <m2回)ロ第3回試験では，

燃料溶液よ bもはるかK線最率の高¥/>再結合器71<:の分析操作も含め，右手〈すb指で T線 30 

mreltJ .戸線 10 0 mremであ q た。ち左みK放射線障害防止法で示されている許容線量は.

手部で 20 r仰〆3:monthである。左;1;>.第 2.ll1t 3回試験で汚染事故はまった〈念かq た。

分析操作をそれぞれFig.2.-Fig.5'IC示すョホヴトト・エリア内での操作をできるだけ少

左〈するよう工夫したものでるる o 検脅線の勾配，ブランク値は実際の分析にさきだち求めて

:Io> ¥/>た。

第 2聞の予備試験の段階で.第 1巴|試験のクロム定量のさいの抽出率が約 70%であったと

とがわかった。 ζれは検査線の勾配から推測したものである。す~わち第 1 回試験では2.ー

メテルオキシンを含む pH5.5の溶液をあらかじめ加熱してなき，とれに試料液を加えてクロム

鈴塩をつ(!J.放冷後抽出した。クロム錯埠を定量的に生成し抽出する κは加温熟成操作を必

要とするが.検討の結果との方式ではタロムの一部が水般化物をつ〈るため完全K抽出されな

¥/>ととがわか内た。そとであらかじめ pHの調節'lCIJ;;.安宏アンモニア水の旬ーを求めて台き 2

ーメチルオキジ Y を含む酸性溶液 (80......85も)と試料液を混合後，とれを加えて pHを調一

節するよう Kした。 ζれKょbほほ抽出率を 10 0 tf， とする ζ とができた。~ぉ、， ~ 1回のク

ロム分析値κついては.完全f亡摘出されてはい左いが，同じ操作でつ(--=>1ヒ検務総を用いてお・

れまたその再現性もよいので，真億K近いものと考える。

4.3 分析結果および考察

4.3.1 分析結果

第 1回試験では含有量がま q た〈未知であったので，いずれの場合も試料液は約 1m.tを用

加え。とのため.たとえば鉄は抽出液をクロロホルムでうすめてI良光度を百¥lJiをするなど分析上

支障をきたすものもあった。第2回以後は，前回分析{直を参考Kしてそれぞれ適舟をはか bと

った。分析結果の詳細を Table6-Table 9 'IC示す。

第 2回試験のクロムの必 2は抽出したとき鉄・ 2ーメチルオキジ Y 鈴読の沈殿が多・1fl:'IC生じ

分相がやや困難であった。そのため抽出が不完全であるととも考えられたので，との分析f直は
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棄却した。ニツクルの分析値は第 1回試験の値のほほ半分であった。念のため，調製した溶液

。残 bを用い，同様の録作で既知量ニッケJレを定量してみたが，介祈上の誤 Dはをかった。第

5回試験では分析上左んの問題も起らなかった。 3回の試験を通じ，各元素の分析値(2-3 

伺)は，~則的在処方にもかかわらず予想以上K よ〈一致してi;>.!J ， とれは各処方が非常Kよ

〈検討l吟味されたものである ζ とを物語 q ている。

4.3.2 発察

各元素κっき.臨界時，第 1.第 2，第 5回各試験時になける分析結果をまとめてTable

1 [) ~t:示す。臨界時，<2)複度は，第 1 回試験のさい保存していた予備燃料を分析した結呆と当時
3) 

の資料から算出したものである

各元素とも時間の経過ととも K増加しているが，濃度変化を凶示したもりが Fig，-6 である。

(j) 鋼の増加につM て

W;1回試験で不可解だったととは，増加するととの考えられ宏い銅が添加量以上に定量

された ζ とである。臨界時の添加最をもと V亡すると最初の 5年聞に 74~ ，つぎの 7 年聞

にさら VC1 8 'AS増し.最終的κは臨界I侍から 15 0 幅増加している.とと~~る。第 1 回試

験では.臨界時の添加量の誤bとも考-えられたが.その後さらに増加しているととから，

炉心 9ンク系内に錦イオンのよちt加する原因があると判断し左ければをら左加。す左わち，

設計当時の資料から否定されているにもかかわらず，鋼あるいは銅を含む合金が系内に存，

在し，わずかずつではあるが溶けていたと解釈せざるを得念い。

(s) ステ yνス鋼腐食成分κついて

第 1回試験では比較するものが他K左(. 2偶づっの分析値がよく一致しているととか

ら，分析値κ疑問をはさむ余地がま 7かった。と ζろか第2回試験ではクロムの 13 %増加-

VCx-1し，鉄は 16 'b. ニックルは 4'1%減少して11>る。種々吟味検討してみたが奮第 1回.

第 Z回試験 K分析上の誤bは発見できをかりた。ただ，第 1回の鉄の分析では試料量が多

すぎ，やむな〈抽出液をクロロホルム・てうすめて吸光震の測定を行左った・0・ζ のため蒸発

や希釈に伴なう若干の誤差はまぬがれ念いであろうが，-1 6.%の減少を説明するととは困

難であったs 種々考察の宋rっき・のように若手えるのが最も妥当でーあろうとぎれた且

前述のように燃料溶液は恥坦たんド V イ;/'.'~ユ〆クに入れたClY-;'取 b 出きれる e -拐、y ク

から原子炉の出口までは内径 1/-4インチのλ テ;/.V.:::t簿時:3---.-4-"/lt.を通じて運び出窓れ，

さら K取出し容器内で約-1 骨~@.ステンV";;;t.鏑管を返る 0 ・ ζ のようにわずか 1.0 mι・の試料

を取D出すのに，そむ接触するステ.::>'l/ス鋼の表面積・は大き(，汚染色危険伎は非常K大

きい。ドレイ y ・OI J }'.(約 32.5 ..e:)~闘に約 60 叫の残留液が針少LAm
も試験t亡さきだち水で数回洗浄してお'.-9(最大 3D./，わりラ ;r，.-鉄を定量.L:-t'-ーその確認・

もしているがa 水で洗浄後ト硫酸酸性(約 0.3M.)の燃料溶液と接触レた場合に表面κ付

着している腐食成分・が溶解混合しまh とは言いきれを・1/>0 十・ νイ:":4_...~ yクを希研f酸・?で洗.

うととも考えられたが，種々。理由から第 1回試験Kきいて水だけで洗浄す・るよう取 b決

め.以後とれを踏襲している。つぎに通路ーにをるステyνx鋼管.でる・るがrとれにつM て

は JRR-1管理課員Kよq てじゅうぶん水で洗浄，ー乾燥されている。しかし，第 2回試

-14-



J A E R I - M 4 4 A 9 

fflL^S&ttil1 . la 2 H i %|B|i;*>©£fflnft;4s,t©Sfc?£. ffiffifPHlconTttr^-oe: t 
• C U ! l S g i ( i 4 i « i f A ? ) t L 5 o U l O t f i i L t t « ( 2 l l O i l - g - i a - T - ; j 5 ^ < - ^ 4 s 0 

•i"**>•&. H^- ' iFffftK^t l i»if®fct^:gl®S$^-7tc 6 i - f o 2 | a . ff 1 2 1&W& 

B i 4 i i : * 5 ^ a » - t ( 3 4 o t f t t i i n : * ! i , f t S ^ ^ ^ A - i ^ ^ s t t * - e t So £ 

ftf>©£ <k2>>fc, §M @ §£!&©«&. =••••> fjw® MIS ftMii.l'Z. l f f iL f f l3 l«KI - , i / - ( ^ . 

£ £ * £ > . ^ ° - & # 7 F i ! l # £ o < J) ^ f l n C i t f l L t " ! , . t O i £©;? n Af jg^^rp 

Jii±tt^2 ®u%k<D&tr-mmztitctt'c$,2>&, £©£ tttig3Pisia-t— JSHJSI 

(lli) f ^ h * V ^ O l g f t K d l n t 

o T J E 5 i * ^ : ' B S ^ m f f l : 4 ^ * t > £ i H : 1 > ± ' ^ L ^ * . gg^B$©:r -* C 3 5.5K?) 3 ) £ 
^ 3 H s : a ^ * * b t l ' S i - S t (Tab ie lO) , 1 24p fig jc 4F ,|j * >" i> if bmnffi Lfcgfe, 
- •v^yu , ^ n j.H-iti^ti 1 1.2,?. 2.9,?, 5.0 ^ i 4 So 4F/|j* •s2m?.=r-s VJ* 
S l i A I S IffilfeS 47 ( J I S O S n S 1 2 ( C « 3 ) f ? , ! i , ^ n A ( 1 7 ~ 1 9 # ) , 
- H * ( 1 0 - 1 4 « ) O R * ^ "J 7 ' 5 ^ ( 1 . 7 5 ~ 2 . 7 5 0 ) # # 2 i t - t l/> So £© 
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験のさい，燃料溶液Kさきだち若干の7.1<が也てきたので， 燃料溶液をタンク Kもどし，ま

た取出すという作業を 3回繰返して管内を試料ーそのもので洗浄したのち採取してh る。取

出し容器は第九 箆 2固とも同じものを用いたが.との洗浄.乾燥作業については炉外のとと

でもあ b 問題は在h と考えられる。 ~3 回の取出しは前 2 回の場合と様子が金ぐ異在る。

すなわち，原子炉解体Kっき燃料溶液は全部取出された。 6.Lずつ 2回.言十 12.f，が保存

容器に取出されたのち.試料が採取された。とのよう K第 2回，第 5回の試料は取出し管

内壁がじゅうぶん試料そのもので洗われて卦J:).代表サンプルと考えるととができる。と

れらのととから，第 1回試殺の鉄:::..''.1ク Jレの異常在高値は，取出しのさい K ドνイン・

4ンクあるいは取出し管から汚染されたものと考える。また汚染源がステン νス鋼である

ととから，クロムが不働体をつ<J:)やすいととを考慮しでも，とのときのクロム依も若干

高いものと王寺える。

以上は第2回試験のあとで推測されたととであるが， ζのととは第 5回試験でー照明疏E

K在った。とれら抗 2回以上分析し，それらの結果を比較しではじめてわか勺たととであ

j) .その意味でとの種の分析を行をううえで貴重左符験を得たと思う。取出し管は実験E誌

で用M るピベ v トに相当するものであ 9.結呆論ではあるが， も唱と深b 注意と関心をは

らうべきであ、った。

佃) 炉心 !J.yクの腐食について

炉心 !J.yク Kは運転状況κょb数%の範囲で再結合器から水が出入 bしている。したが
3) 

q て正確左全燃料溶液量をつかむととはむずかしいが，臨界時のデ -!J. (35.5Kg) と

第 5回試験結果沙諸ら計算すると(Tah I e 1 0). 1 2年間に炉心安ンクから溶け出した鉄，

ニックル.クロムはそれぞれ 11. 2 ff. 2. 9 ff. 3. 0 ffと在る。炉，心担ンクのステンレス

鋼は A 1 S 1規格 347( J 1 Sの SUS12vc相当〉であ!J.クロム (17-19%).

エックル (10-14%)のほかモリブデン(1. 7 5 - 2. 7 5 % )が含まれーてh る。 ζ の

燃料溶液の分析結果は，実在の原子炉を用いてのユテン νス銅の腐食実験結来であ 9.今

後専門家によって解析され，役立つととを希望するものである。
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T a b 1 e 6. A n a l y t i c a l r e s u l t f o r d e t e r m i n a t i o n 

of i r o n a t 2nd and 3 r d t e s t s 

2 n d t e s t 3 r d t e s t 

Run M 1 2 
i 

1 
s 

2 

Sample t a k e n ( ^ ) 0.1 2 80 0.1 4 8 6 0.2 9 4 0 0.2 9 6 3 

A F e 

A 5 8 0 
0.2 3 0 0.2 6 5 0.5 6 2 0.5 5 2 

Fe found (ft?) 6 6.0 7. 6 2 1 6 2 1 5 9 

F e C/tî ff f u e l ) 5 1 6 5 1 3 5 4 9 5 3 5 

T a b l e 7. A n a l y t i c a l r e s u l t f o r d e t e r m i n a t i on 

of Ni a t 2 n d and 3 r d t e s t s 

2 n d t e s t 3 r d t e s t 

R u n M. 1 2 1 2 

S a n p l e t a k e n ( # ) 0.6 3 2 0 0. 6 3 4 0 1.3 4 6 1.3 4 9 

A 3 7 5 0.1 2 0 0.1 2 2 0.3 4 9 0.3 4 2 

Ni f o u n d ( f t ? ) 4 0.7 4 1.4 1 1 8 1 1 6 

Ni (f tfcfr-fuel) 6 4.4 6 5.4 87 .9 8 5.9 

- 1 6 -
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Ta b 1 e6. Analytical resnlt for determination 

of iron at 2nd and 3rd tests 

2 n d t e s t 3 r d t e s t 

'-一
RUn .J広 2 

Sample taken (J~) 0.1280 0.1486 0.2 940 

Fe 
A5ao 0.23日 0.265 0.562 

Fe found(μ/1) 66.0 Z 62 1 62 

Fe (μ:$'"g fUel) 51 6 51 3 549 

TahleZ Analytical result for determination 

of Nl a t 2nd nnd 3rd tests 

2 n d t e s t 3rd 

Run .i彪 2 

Sanple takenL9') 0.6320 0.6340 1.346 

Ni A375 0.1 20 0.1 22 0.349 

Ni found(μ/1) 40.7 4 1.4 1 1 8 

Ni (μ.MrfUe1) 64.4 65.4 8Z9 

ー唱←

z 

0.2963 

0.552 

1 5 9 

535 

t e B t 

2 

1.3 49 

乱342

116 

85.9 
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T a b l e 8. Analytical rppuit for determination 

of chromium at 2nd and 3rd tests 

2nd t e s t 3 r d t e s t 

Run AS. 1 2 1 2 3 

Sample t a k e n C ? ) 0.6605 0.6630 0.6513 0.61 9 0 0.6874 

An. 
0.4 88 0.502 0.504 0.496 0.554 

A 5 a 0 
0.100 0.156 0.10 5 0.130 0.137 

. Cr , , . F e 
41 0 « o 410 0.413 0.388 0.430 0.405 0.458-

C r found (/i^) 54.9 51.5 57.7 54.4 61.5 

Cr (fi^k f u e l ) 83.0 78.0 88.6 87.9 89.5 

T a b l e 9. Analytical result for dete rm i n a t i on 

of Cu at 2nd and 3rd tests 

2nd t e s t 3 r d t e s t 

B u n Aa 1 2 1 2 
\ 

3 

Sample t a k e n ( / ) 034 0 1332 1347 1.341 1.286 

A 4 1 0 0.762 0.742 0.584 0.652 0.634 

A 5 8 0 0.315 0594 0.0 40 0.120 0.121 

A41S ( A « « - A « . e > 0.44 6 0.44 6 0.546 0.539 0.520 

Cu found ( A ? ) 932 952 114 1 1 3 109 

Cn (.{ifSg f u e l ) 69.6 69.9 84.7 83.9 84.4 

JAER工-!1.44 69 

Ta b 1 e 8. Analytical r"鰐 uit for determination 

of chromium :l.t 2nd and 3rd tests 

2nd tast 3rd t es t 
...Jt 

Run j伍 2 2 

SampI e taken(?) 
0.6605 0.6630 0.6513 0.6190 

へ10
0.488 0.502 日.504 0.496 

A58. 
0.100 0.156 0.105 0.130 

Cr (竺AIeA
41O 

(A 0.413 0.388 0.430 0.405 

Cr found (μ!!) 54.9 51.5 57.7 54.4 

Cr (μ.JVp: fu e 1 ) 83.0 78.0 88.6 87.9 

Table9. Analyti ~aI resロlt for determination 

of Cu at 2nd and 3rd tests 

2nd test 3rd t est 

Ru n j伝 2 2 

Sample takenC!!) 0.340 1.332 1.347 1.341 

AHO  0.762 0.742 0.584 0.652 

A580 0.315 日294 0.040 0.120 

A4 ~g (Auo -A![.e ) 0.44ι 0.446 0.546 0.539 

Cu f ou nd CJ.L?) ヲ32 932 114 113 

Cn (u?/g fUel ) 69.6 69.9 84.7 8五9
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5 

0.6874 

0.554 

0.137 

日.458・

61.5 

89.5 

5 

1.286 

0.634 

日121

0.520 

109 

84.4 
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T a b I e 1 0. Compar i s on of c o n c e n t r a t i o n of 

c o r r o s i v e a n d added e l e m e n t s o b t a i n e d 

a t t h e t h r e e t e s t s . 

ftp/ft f u e l 

At t h e s t a r t i n g 1 s t t e s t 2nd t e s t 3rd t e s t 

t i m e ( 1 9 5 7 ) ( 1 9 6 0 ) ( 1 9 6 7 ) ( 1 9 7 0 ) 

2 2 8 * 6 1 5 5 1 5 5 4 2 

7 * 1 2 7 65 8 7 

6 * 74 83 8 9 

3 4 * 59 7 0 8 4 

'M 3 ) 
From t h e r e p o r t f o r t h e p r e p a r a t i o n of t h e f u e l s o l u t i o n and t h e 
r e s u l t f o r a n a l y s i s of t h e r e s e r v e d u r a n y l s u l f a t e . 

- 1 8 -
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TabJe1D. C町nparison of concentration of 

corrosive and added eJement8 obt墨ined

at tlle three te8t8. 

At the starting 1st test 
EJ emen t 

time(1957) ( 1960) 

Fe 228* 6 1 5 

Ni 
7* 1 27 

Cr 6* 74 

Cu 
34求 59 

2nd te且t

(1967) 

515 

65 

83 

70 

μ必令 fUel

3rd t e s t 

(1970) 

542 

87 

89 

94 

3) 
*Frum the repi>rt for the preparation 01 the fUel solution~)and the 

resuJt for analysis of the re5erved uranyl 8ulfate. 

-1ト
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C o l d A r e a 

(1) Mix 20m£ of HOAc. NaF(50n# of 

F"per20Qn# of U), 15m& of \<$> 

oxine and 15m£ of 1M ( NH4 ) 2 S z 0„ . 

Af t e r a d j u s t i n g the pH to 33-~3.7 

w i th ammoni a, di lu te to 200m.£, 

Take 40m£. of t h i s Soln . in a 

s e p a r a t o r y funnel.Add 20flm£ of 

CHCl,. 

H o t A r e a ( i n H o o d ) 

(2) Add 2m£ of IMNaHSQ, to the 

sample s o l n . 

(6) Measure the absorbance a t 58Qm/i 

C1 cm c e l l ) . 

(3) T r a n s f e r the sample so ln . 

i n t o the s e p a r a t o r y funnel . 

(4) Shake f o r 1min to e x t r a c t Ft 

c omp 1 ex. 

(5) Draw the org. l aye r i n t o a 

small b o t t l e c o n t a i n i n g i y of 
Na, SQ. 

f a 5 | g = D.0Q348 

* < Absorbance of blank a t 

580m/t : 0.010 

Fig . 2 Schemat ic diagram fo r d e t e r m i n a t i o n of Fe by ex t r a c t i o n - p h o t o -

m e t r i c method u s i n g o x i n e . 

-M Obta ined p r i o r t o the hot run. 

— 1 9 -
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Cold Area 

(1) Mix 20mL. of HOAc. NaF(50rnf of 

F-per200rnf of U). 15mιof 1~ 

oxine and 15mιof 1M( N~). 82 0.. 

After adjusting the pH to 33-ふ7

wi th annnonill.. dilute to 200mL.. 

Take 40mL of this 日oln.in a 

separa tory funnel. Add 20DmL of 

CHC.r，. 

(6) Mell.su r e t he ab s orbanc e a t 580n料

(1 cm cell). 

fa525=口;.00348

* ~ Absorbance of blank at 

L 580m，μ0.010 

Hot Area(in Hood) 

(2) Add 2mL of Th耐aH&¥ to the 

sample soln. 

(3) Transfer the sampl e soln. 

into the separll.tory funnel. 

(4) Shake for 1min to extract Fe 

comp] ex. 

(5) Draw the org. layer into a 

small bottle containing 19' of 

NRz sq. 

Fig.2 8chematic diagram for determination of Fe by extraction寸Jh0 t 0-

metric method using oxine. 

* Obtained prior to the hot run. 
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C o l d A r e a 

(1) Mix 5m£ of IMNaHS0 3. 25m£. o f 

2056 c i t r i c a c i d and 5m£ of \$> 

d i m e t h y l g l y o x irne. A f t e r a d j u s t i n g 

t h e pH t o 9.5 w i t h NH,, d i l u t e t o 

200mA. Take 40m£ of t h i s s o l n . 

i n t o a s e p a r a t o r y f u n n e l (200nx£). 

Add 20fJm£ of CHCI 3 . 

H o t A r e a C i n H o o d ) 

-» 

(5) Measure the abaorbance at 375 
m/i( 1 cm cell). 

(2) Transfer sample soln. into the 
separatory funnel. 

(3) Shake for 1 min to extract Ni 
c omp 1 ex. 

(4) Draw the org. layer into a 
sma II bottle containing 1 ̂  of 
Naj S0 4. 

Ni = 0.00295 " 3 7 5 

A b s o r b a n c e of b l a n k a t 

L 375 nyx : 0.000 

F i g . 3 S c h e m a t i c d i a g r a m f o r d e t e r m i n a t i o n of Ni by e x t r a c t i o n - p h o t o 

m e t r i c m e t h o d u s i n g d i m e t h y l g l y o x i m e . 

* O b t a i n e d p r i o r t o t h e h o t r u n . 

- 2 0 -
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Cold Area 

(f) Mix 5ml. of IMN;1HS03 • 25m.e. af 

20% citric acid and 5ml. of 1% 

dimethyIglyoximLAfter 且djusting

t h e pH t 0 9.5 w i t h NH;，. d i 1 u t e t 0 

200mt. Take 40ml. of this soIn. 

into a sellaratory funnel (200m，l.). 

Add 20Dm.e. of CHCI3・

(5) Measure the absorbance at 375 

mμ( 1 cm c e 1 1 ). 

r Ni 
az~~ 0.00295 I ~375 

* i Absorbance of blank aL 

t 375 m，μODOO 

Hot AreaCin Hood) 

(2) Transfer sample soIn. into the 

separatory funneI. 

(3) Shake for 1 min to extract Ni 

comp 1 cXo 

(4) Draw the org. Iayer into a 

smaII bottle containing 1~ of 

N~ 80.・

Fig，・ 3 Schematic diagram for determination of Ni by extraction-photo-

metric method using dimethylglyoxim. 

求 Obtained prior to the hot rUn. 
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C o l d A r e a 

(1) Mix 1mi. of 1MNaHS03, 5rafc of 

HOAc and 5ml of 2<8 2 - m e t h y I 

o x i n e , and d i l u t e 70ml wi t h 

•water in a b e a k e r (1 Q0m&). 

H e a t t o 85 t i . 

S e p a r a t o r y f u n n e l (200m£.) 

c o n t a i n i n g 2 0 . 0 m £ o f CHG1 3 . 

S e p a r a t o r y f u n n e l (100m£) 

c o n t a i n i n g a m i x t u r e (1Oml o f 

1M ( N H 4 ) 2 C 0 3 . 5ml of 1MKCN. 1 Oml 

of 1M NH, OH and 25m£ of w a t e r ) . 

(7) M e a s u r e t h e a b s o r b a n c e s a t 410 

-jv and 580 mfi (1cm c e l l ) . 

t C r 
L410 0.00 745 

a 4 ^ 0 / a 5 8 0 = a 7 0 

A b s o r b a n c e of b l a n k a t 

410 m/i : 0.005 

H o t A r e a ( i n H o o d ) 

(2) T r a n s f e r s a m p l e s o l n . i n t o t h e 

s e p a r a t o r y f u n n e l . 

(3) A d d i n g a d e f i n i t e amount of 

amnion i a ^ o a d j u s t t h e pH to 55. 

Cool t o r o o m t e m p e r a t u r e . 
1 

(4) T r a n s f e r t h e s o l n . t o t h e 

s e p a r a t o r y f u n n e l . S h a k e f o r 1 

m i n t o e x t r a c t Cr complex . 

(5) T r a n s f e r t h e o r g . l a y e r t o t h e 

s e c o n d s e p a r a t o r y f u n n e l . S h a k e 

f o r few m i n . t o r e m o r e a c c o m p a n 

y i n g o t h e r m e t a l s . 

((i) Draw t h e o r g . l a y e r j n t o a sma

l l b o t t l e c o n t a i n i n g \g- Nt^SQ, 

F i g . 4 S c h e m a t i c d i a g r a m f o r d e t e r m i n a t i o n of C r by e x t r a c t i o n — p h o t -

o m e t r i c me thod u s i n g 2—methyl o x i n e . 

if- O b t a i n e d p r i o r t o t h e h o t r u n . 

- 2 1 -
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Cold Area 

(1) Hix 1m乙 of 1l\1NaHS03 • 5nLt 0 f 

HOAc nnd 3mt of 2% 2-methyl 

ox ine. and d i 1 u te 70nLt wi th 

water in a beaker(100m乙).

Heat to 85"C. 

Separatory funnel (200m.eJ 

containing 20.0mL of CHCI3・ーーーー

Separa t ory funne 1 (1 OOnLt) 

contaiuing a mixture (10nLt of 

1M (NH~)z C03 • 5ml 0 f 1MKCN. 10m乙

o f 1M NHz OH and 25mιof wa ter). 

(7) Measure the nbsorbances at 410 

and 580 mμ(1 cm c e 1 1 ). 

aZ;=叩 0745

a4TE/且525=070

* Absorbance of b1ank at 
410 mμ0.005 

11 Ho t A山

-') 

(21 Transfer samp) e so)n. into the 

Separatory funneL 

(31 Adding a definite amount of 

arnnon i a *t 0 ad j us t the pH to 5.5. 

C 00 ) t 0 r 0 om t emp e r a t u l' e. 

----ーーー-ーー-~ ， 
L 

(4) Transfer the soln. to the 

日eparatory funnel. Shake for 1 

min to extract Cr comp)e~ 

一ーー ーョー一・ーーーーす

(5) Transfer the org. )aye1' to the 

second separatory funneL Shake 

for few min. to remore accompan-

ying other metals. 

(6) Draw tlle or g. ) ayer i n t 0 IL sma句

11 bott)e containing 1，1 NIlzSO. 

Fig・4 Schematic t:lingrnm for determiJ1ntion of C1' by ext1'nction-Clhot-

omet1'ic mcthod using 2ー叩ethyl oxine. 

* Ohtained prior to thc hot 1'un. 
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C o l d A r e a 

(1) Mix 15m£ of \<$> oxine,25m£. of 

HOAc and 5m£ of 1M NaHS03, A f t e r 

a d j u s t i n g t h e pH to 33 w i t h NH3. 

d i l u t e to 100mA Take 4 0m£. of 

t h i s soln . in a s e p a r a t o r y funnel 

(200m£.). Add 20J3m£. of CHCI 3. 

S e p a r a t o r y funnel ( 1 OOm .̂) cont

a i n i n g 50m£ »f 2 0$ NaOH. 

(6) Measure the absorbances a t 410 

and 580 m/t(1 cm c e l l ) . 

* k 

1 C u 

M10 
0.00479 

Fe _ 
a 410 / a 5 8 0 0.94 

Absorbsnce of b lank a t 

410 mil : 0D20 

H o t A r e a ( i n H o o d ) 

(?) T r a n s f e r sample soln, i n t o the 

Sepa ra to ry funnel . 

(3) Shake for 1min. to e x t r a c t Cu 

compl ex. 

J, 

(4) Transfer the org. layer to the 
second separatory funnel. Shake 
for 1min. to remove other metals. 

(5) Draw the org. layer into a sma
ll bottle containing 1^ of Na^ 
S0 4. 

Fig. 5 Schematic diagram for determination of Cu by extraction—photo -
metric method using oxine. 

% Obtained prior to the hot run. 
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Hot Area(in Hood) 

l!l Mix 15mt of 1% oxine.25mt of 

HOAc nnd 5mt of 1M NnHS03• After 

nd iust ing the pH to 33 wi th N弓，

d i 1 u t e t 0 10 Orn.l.. Take 40rnιof 

this soln. in a Separatory funnel 

(200mt). Add 20Dmιof CHC 13. 

8eparatory funnel (100rnL)cont ・

uin ing 50mt "f 20% NaOIL --ーーーーー

(6) Measure the absorbances at 410 

and 580 mμ(1 cm ce 11 ). 

* 

a411=OD047? 

Fe F" 
410 /a5aa = 0.94 

Absorb~nce of blank at 

410 mμOD20 

{空 Trnnsfer sample sol~ into the 

Separatory funneL 

(3) 8hake for lmin. to extract Cu 

compl ex. 

I
l
i
-
-
l申

、ヲ

(4) Transfer the org・layer to the 

second separa tory funnel.8hake 

for 1mi~ to remove other metalll. 

(5) Draw the org. layer into a sma-

11 bottle conhining 1/1 of Na" 

80，・

Fig，・ 5 8chematic diagram for determination of Cu by extraction-photo-

metric method using oxine. 

* Obtained prior to the hot run 
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150 r 

100 -

a. 

s 
s 
o 

3 
O 

z 

600 

Aug. July 
1957 1960 

(Critical) 
O c t 
1967 

500 

'10 0 

300 bo 

a. 
•o 
c 

200 

100 

Jan, 
1970 

Fig; 6 T a r i a t ion of c o n c e n t r a t i o n of Fe, Ni, Cr, and Cu in fuel s o l u t i o n 

i n the Per iod of 1957-1970. 

The sample was seemed to be con tamina t ed by Fe, Ni and Cr 

at the 1st t e s t . 

- 2 3 -

J"AERI-M4469 

600 
A 

「
I
l
l
1

門

H
U

r

コ
ー

ふ~
500 

〆〆

/' 
./ 

/
 

e
 

F

/

 
/
 

/
 

χ 

〆〆

/ 

/ 

/ .. 
/ 

〆'
/ /' ..， 

/ 
/ 

/ 

/ 
/ 

/ 

/ 

/ 
./ 

/ ，. 
〆"

-' 

(
【
匂
ロ
刷

ヤ
同
え
)
唱
ロ
ロ
。
刷

ω 

r.. 

400 

200 

イ
イ
ス

Cr 

Cu 

'" 

50 

f、
目。
= 
匂4

100 
守
国

立
、-'
F百

周

目。
'1-< 

=
0
.
h
u
.同

Z

100 

./ 

-' 
/
 /

 
/
 

〆"

一一」
J an. 
1970 

Oc ι 
1967 

一一一ー一一上一一一一Au~ July 
1957 1960 

(Cr it i ca I ) 

Variation of concentration of Fe. Ni. Cr. and Cu in fllel Bolution Fig. 6 

in the period of 1957-1970. 

The sample was seemed to be contaminated by FιNi and Cr 

-23ー

t. cB t. the I自主at 



J A E H I - M 4 4 6 9 

5. m fife i i & 

£ « § ! 1 HMMfiKtSlE-fgToEHt L-CU04et^oSfifes»s1tffl)JS*i.7t £ i 4 fc^fco - t o i l 
gttKj-friifKSsaDLfeilcii. H i ?* 5 - = ^ * © i i S i i t . ISft* i'*> t> 0.3 Bmo \ / i t f S ^ S 

5.1 ftSfjSisJitf^Orgl 
> h n -A©ifbSffig?S5EgffiE 3 3 6 ( #7*-tiHt£g :?g-£- ,®S ) o W i ^ - * K • 

D j y o - v ^ + y f i B , tg2@iSF^-ett7 ~ =• * T s"fk * y V *• i ( 1 0 « g t 5 m i ) , 
m 5\B\f$.M-r-ttK1S^ H C - i ( 2 M i ® 5 m i ) trffli^Tto Wit 5 0 m^^fc^TK^fc^- 1-

frftflg* & T a b 1 e 1 1 K S t o 

5.2 m^<o^m 

^ LifP;lL># > - ^ o ^ ^ , ffig £• i? * ^ •-•-.© ft l £ o # f r . ff^-g-gffTlcO'F'C-^^^-^o^ffii* 

t U U . - t o iSS-c , ISal?B$tl-SKffl^7tffilt®5'7^*cf>oiSg|^o«-fltM«'SiAtt^:o 
WfuKlSf^^fciT-T'co 19 6 8 ^ . 5 ^ , g, t>fc to -Cffi^ L t & - o f t g S •> 5 - JV& fl-$f L t 
*Jto * © « § * , t&^l$©fcr»g£t t0 .3 5 m o l / £ i J S ^ S j x , -£©&#*/[?# y^Ofl&fe. 
#f?4 i ' O i i t 0.3moI/^igS-4-cffiTL7fc4oi5§-A kft&o 

5.2.1 mWl®M<D&T 

(4Fe 2 (SO, ) 3 , = ^ * B N i S O , , ^ D A t t C r 2 ( S0 4 ) a , if](iCu S 0 4 © J^-p # & 
L t ^ & £<£5rU Tcb 1 e 1 2 © € - ^ © j g f t ? £ H T a b I e 1 0 fr ht^ft % £ (C gjffi? K ®r 
*-$h.fcWimmn-f&b, ^2ElKLl-r-tt*ix-?:-tL2 7 5. 3 5, 8 0, 2 0. -g-fi+ 4 1 0 « U * 
* . SS3PSCg$Ttt~cS.-?*i.3 0 0 f 49, 86, 2 8.-g.*M 63 $ y * A - £ 4 £ „ ^feffiffi: tt 

- 2 4 -

JAER工-M4469

5. 硫 酸濃 度

燃料溶液の硫酸設度はウランの沈殿生成や燃料 4ンクの腐食にも関連して重要である o たと

えば第 1回試験前限素圧低下の原因として UO.沈殿の主成が憶測されたとともあ句た。その綾

度は臨界時に添加した硫酸，硫酸ウラエル中の遊離W，液量念どから 0.38m 01/乙と報告さ

れてh るpo第 1回試験では見送られたが・第 2，第五回試験では，燃料再処理工程の硫酸ウ
6) 

ラニ Jレ溶液の分析 K関して分析セ :-'?lーで開発されたウラ:-':1>'よび遊離酸の逐次定音寺法 で分

析が行なわれた。

5. 1 分析方法および分析結果

メトロームの自動電位差滴定装置E3 3 6 (ガラスー域化銀複合電極)の本体をコールド・

エリア~;t"き.滴定は主主蔽内で行~勺た。

ウランのマスキ Y グ剤は，第 2回試験ではフエロジア Y 化カリウムを(1 0場溶液 5m.t)， 

第 5回試験では硫酸ナトリウム(2 lVf溶液 5m.t)を用出た。液量 50m.tから希水酸化ナト

リウム傍準溶液で縞定し，滴定曲線から終点を求めた。

分析結果を Table11 1'C示す。

用いた試料f去が少を(.しかも硫酸濃度が低いので，非常Kうすい水酸化ナトリウ 4 熔液で

滴定した。そのため，前定1曲線は左だらかであ!J.有効数字 3桁を3命ずるととは図書住である。

5.2 結果の考察

燃料溶液の波度は臨界時0.38moI/.e. I'C調整したと報告されているが.との値は添加した

慌酸最左どから算出したものであり，とれを介析結果と比較すると止には疑問ももたれた。し.・

かし炉心タンクの腐食，再結合器 4ンクへの硫酸の移行，再結合器水の炉心担ンクへの移動な

ど硫酸濃度が低下する原因も見出だされてh るので，一応濃度の低下を他の分析結果等から試

算してみた。その過程で，臨界時計算κ用いた硫酸ウラエル中の遊離酸の分析値あるいはその

評価K疑問がもたれた。 1968 年 5月，あらためて保存してあった硫酸ウラエルを分析して

みた。その結果，臨界n寺の硫酸濃度は 0.35mol/乙と推定され，その後炉心 4ンクの腐食，

希釈などの原因で 0.3mol/.l程度まで低下したものと考えられる o

5. 2.1 硫限設皮の低下

鉄，ニック Jレa クロム，銅の終解K起因 J句る昔1m主F震度の低下を計算してみた。溶け出した鉄

はFe. (S O. ) 3 ，ユッケルは Ni S 01'クロム仕 Cr. (80~ )S' 銅は Cu 80.の形で存在

してh ると仮兄し T己 b1 e 1 2の各元素の溶解丑 (Tllble10から計算〉をもとに溶解K資

やされた硫酸を計算すると，第 2回試験ではそれぞれ 275，35， 80， 20，合計 410 ミリモ

ル，第五 Eヨi試験ではそれぞれ 300，49，86，28，合計 463寺リモ Jレとをる。燃料溶液量は

炉の運転状況(停止前の)で変動するが， 2 8.l程度とすると， ζれらの溶解K起因する硫酸

-24ー
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機度の低下(lj:0.015(第 2回試験時 ).0.017mol/乙 (第五回試験時、止在る。

つぎ K低下の尿困として考え念ければ左ら左いものに再結合器系からの水の移動Kよる希釈

がある。臨界時vc<らべ易 1回試験時では 2.4L.第 5回試験時では 1L程度，をた定かでは

念いが第 2回試験時Kは 2.5 L程度の水が移事hしたと推察される。その硫酸際J.i[低下への若手与

は大きく. 日.01-0.03mo 1/乙と念る。

以上の結果から，第 2回試験時Kは日.045rnol/L の.第 5回試験時 Kは日.027rnol/L

の硫酸波度の低下の原因が考えられるが，実際の分析値はさらに低<.と<I'C~3 !11l試験の分

析値は理解しがたい。第 1回試験のさい再結合器水から 16.1 m!!/ Lの硫酸イオ Y が，またと

のま当景のウランが定号された。との硫限濃度低下への寄与は無視しうる帝であるが・再結合

器系へ燃料溶液だけでを〈ミストとして遊離硫酸が移行するととを示して凶る。したがって，

再結合器水中 VC5Ff号された以上の硫酸が途中の配管Kとどま司ている ζ と肱じゅうぶん推察さ

れるととである。また箆5回試験では再絡会器碁休物質のアルミナ・ベレットの腐食，脱落と

思われる現象が発見されたが(9牽:) .とれ Uてもい〈らかの硫僚が消脅されたものと考えられ

る。しかしE 乙れら Kついては試策するデ-~がiJ:し推警告の域を脱し得念 \/>0 在:lò' .第 5回

試験では，再結合器水中の遊離酸あるいは硫酸イオンのEEf査は行在ってい 1.r.¥/>。

5.2.2 硫酸ウラニル中の遊除酸

5.2.1で硫離楼度低下の誇因子をさぐ勺てみたが，臨界時の日.38rnol/乙と分析値の0.28

mo I/.t との差を説明するにはiJ::lo>かを bの不足が感じられた。そとで臨界時の燃料溶解の
3) 

記i.k を調べてみた o 添加された硫酸音は 848.5g.であ!J.とれに硫酸ウラニルκ含まれてい

る硫限を計算して加え.合音1-980.2，9'の遊離慌駿が 26.23Lの燃料溶液中に存在するものと

されている。硫酸ウラニルは普通 5分子の結晶水を含むが，用いられたものはさらさらして会

!J .若干加熱処理をしたものとみられる。燃料溶解時，その化学組成はMallIll-ckrod t 

社(M社)の分析値をもと VC. U02 80，・ 1，207.H. 0 ・日.049H. 80， として計算ーしてh る。

M社のH2 80， / U 比分析値はH 最大 1.0 5"と表現されているが， ζ の分析の正確さ.精度

Kはかな bの疑問がある。すなわち，硫酸バリウム霊fz-法で全硫酸イオンを求め.別『亡霊クロ

ム酸カリ・ウム滴定法でウラン畳を求め，ウランに当最の硫酸イオンを差引いた残 bを遊脈の布ft

限としている。との主うiJ:間接法の正確さが，第 2回，第 3回試験で用¥/>たようをI直接法Kく

らべはるみに劣るととは言うまでもをいが，当時として位致し方のなか司たとととJ思われる。

さて.M社のH，.80， /U比の介析値は前述のと:lo>!Jであるが，原研ではその最大値を計算に

用いている。 ζ の硫酸ウラエル粉末が一般の黄色と築在 b茶かっ色であるととから.遊離硫酸

を少左〈するため K若干加熱したあともうかがえ，したがって実際の H.SO， /Uは1.05ょb

かな b小さ h ように思われた。そとで 19 7 0年 5月保存して怠った硫酸ウラ=ルを用い.

(2.7373，9') . ウラン，遊脱般の5F毘・を行宏司た。ウラ Y は重クロム敵カリウム滴定法で，

遊断t殴は銃 2. tJ? 3回試験で用いたものと同じ方法で定葡・した。そのさい比較のため国政 Y社

の硫限ウラニルも分析した。 Table13VC結果を示すよう κ.H.SO，/U比は1.0 2 7とな

!J .前述の推論が実証された。

をな水分についてはとのものを直接分析したものではな(.金量から硫酸ウラニルと統椴各

-25-



J A E R I - M 4 4 4 9 

fcifrig.i£~i\^t:$<-£>iti><Dr$>&o ftli^5 £ t %#-*- fens*, fiie©e£§micf£:fo*i. 
TfcififiESKi-tf.&Tkfl-® 1. 2 0 7 t i n 5m.iM.iWlC I 5VCL-cm.tii-$tiAi(D-C&!), £ O ^ 
-&©SglffiSJilO#SS#tt*«(C{S^O-C. ftft%i%:fr b%bft.it 1.2 5 6£l*9J@tf!£J#& 
•fSC t t t ^ S - t * * 5° f tg^- i r f i t ( a 6 3 * } i M | : 0 * ^ i c f t f i C 6a5 7 « ) * t , 
£n#0* f l -»£} iJE-**£ 5-?* £4J>. *7tH,0/UifcHL1. 3 6 t 4 5 o 1 9 7 0 $ O ^ f 

5.2.3 ESf^FOagJSSE 

H,Su4 / U i t t a 0 4 9 t 4 < , #flf £?«£"*• $ 0.0 2 7 £ L"C|5gfr^OKS§^eE fcffitlS 
-f S£ 0.3 5m o \/t g f f i - p & o f t i f f i ^ S i x ^ o 

-2 6-

JAER工-M4469

定量値を差引h て求めたものである。吸湿というととも考えられるが，育ii記の臨界時Kfi吏われ

た組成式K念ける水分の1.2 0 7という数値も同じよう κして算出されたものであ 9. との場

合の遊離硫酸値の信頼性社非常K低¥t>ので，分析結果から得られた1.2 5 6とh う数値と比較

するととは無理であろう。硫酸安曇健 (0.63'i6)と M社のウラン定量値 (60.57'i6)から

当時の水分母を推定すると 5.9'i6と左!:I.また HzO/U比は1.3 6と在る。 19 7 0年の分析

結果ではとれが 2.56であったのだから，保存中吸湿したと考えるのが常識であろう。

5.2.3 臨界時の硫酸混度

5.2.2で述べたように，続酸ウラニル中の遊離酸は燃料溶解待遇大評価されている。

Hz Su. /u 比を 0.04 9でii:<.分析結呆ど:'!:"!:I0.027として臨界時の硫酸濃度を再計算

すると 0.35mol/L程度であったと推定される。

-2← 
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T a b I e 1 1- A n a l y t i c a l r e s u l t f o r d e t e r m i na t i on 

of s u l f u r i c a c i d c o n c e n t r a t i o n 

E u n jfS. 
S a m p I p 

t a k e n 

nig. 

NaOH F o u n d 
, » , 

s t . s o l n . 
A c i d i t y Cone , of H2 S Ot 

(m£) (N) ( m o I / Z ) 

2nd 
t e s t 

3 r d 
t e s t 

a6747 0.507 44., 0.5 6, 0.28 

0.652 0 0.4 90 4 - 2 . * 0.5 5, 0.2 8 

0.7010 0.519 i o . * * 0.5 5 4 0.2 8 

0.6 512 0.482 2 . 8 3 * * 0.5 6, 0.2 8 

* 0.0 6 3 8 N N a O H . * * 0.0 9 5 8 3 N N a O H . 

T a b 1 e 1 2. Amoun t s o f F a Ni, Cr, and Cu d i s s o l v e d 

i n t o t h e . f u e l s o l u t i o n . 

El emeut 

At t h e 2nd t e s t 
( 1 9 6 7 ) 

t m mol 

A t t h e 3 rd t e s t 
( 1 9 7 0 ) 

* 

fr m mo^ 

F e 

N i 

C r 

C u 

1 0.2 

2.0 6 

2.7 3 

1.2 9 

1 8 3 

35 

53 

20 

1 1.2 

2.8 4 

2.9 5 

1. 7 8 

2 0 0 

4 9 

57 

2 8 
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Table11. Analytical result for determiDation 

of sulfuric ncid concentration 

RampIρ NaOH Found 
Ru n J仮

taken 
5t.50In. 

r一一一一-J
Acidity Conc. of H2 S O. 

[1- ml. (m1.) (N) Cmol/LJ 

0.6747 0.507 AA .tk 0.56. 0.28 
2 nd 

t es t 
4.2. *' 日.6520 0.49日 • 0.55， 0.2日

0.7010 0.519 
3rd 

五日沖対〈。 0.55. 日.28

test 
2.8米k0.6512 0.482 3 0.563 0.28 

*' O.日638N N且 OH. :+沫 0.09583N NnOH. 

Table12. おnountsof Fa. Ni， Cr. Ilnd Cu dissolved 

into the.fuel 9olution. 

At the 2nd test At the 3rd te8t 

(1967) (1970) 

EI emen t 

F m mnl .'1- m mo司

Fe 10.2 183 1 1.2 200 

Ni 2.06 35 2.84 49 

Cr 2.73 53 2.95 57 

Cu 1.29 20 1.18 28 
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T a b l e 1 3. A n a l y t i c a l r e s u l t s f o r d e t e r m i n a t i o n 

of u r a n i u m a n d s u l f u r i c a c i d i n t h e 

r e s e r v e d u r a n i u m s u l f a t e 

R e s e r v e d f u e l P r o d u c t of Y Co. 

tfC^w) mo I / B r

m ° ' i o «Cw/w) mol/p £ " o 

U * 5 7.33 2.4 1 x 1 CT 3 1 5 4 . 7 9 2 . 3 0 X 1 0 " 3 1 

H , R 0 4 * 0.6 3 0.0 6 5 0.0 27 1-5 4 0.1 6 x 1 0 " 3 0.0 68 

UO,SO, 88 .23 2.4 1 x 1 0 " 3 1 8 4 . 2 7 2 . 3 0 x l G - s 1 

H j O * ^ 11.14 6.1 8 x 1 O " 3 2.5 6 14 .19 7.88 3.4 2 

ĉ Average of th ree d e t e r m i n a t i o n s . 

* # Sampl e — (U0 2 SO, +H 2 SO, ) 

* :^ ;^ V a l u e s ob ta ined by Mall i n c k r b d t Chemical Works a r e : 

U = 60.5 7#, SO, =25 .7&, H 2 S 0 , / U < 1 . 0 5 

- 2 8 -

Table13. 

:rAERI-M4469 

Analytical results for determination 

of uranium and Bulfuric a惇 id in the 

reserved uranium sulfate 

*和ド
Product of Y Co. Reserved fUeI 

ーーーーーーー--'"

q事(w.〆w) mol/J宵 mol t1J(w/w) mnl/宮
mo.J 

ra t 10 ra t i 0 

U* 5Z33 2.4 1 x 1 0 -3 54.79 2.30 X 10 -3 1 

H. RO. * 0.6 3 0.065 0.027 1.54 0.1 6X 10-3 0.068 

U02 SO‘ 88.2'3 2.4 1 y. 1 0 -3 84.27 2.30X10-3 

Eちo来ド 1 1.1 4 ι18X10-3 2.56 1 4.1 9 Z 88 3.42 

コド Average of three determinations. 

** SampJ eー cuo.弓O.+H. 80. ) 

**コド Values obtained by M:all inckrodt Chemicnl Works a士e:

U=60.57t1J. 80. =25.7<t. HzSO， /Uく1.05 
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6 . j ' iv \> - *) 1* 

mm'%r£®^Jvlg&®itidm3mm.WiX-k&y'» h =? i©£-i-4 8£*5t.> « L f e » g 
•$«—gB̂ a#®K £ 'J. -fy^-> 3yt-«-c|lcitfftot,. 2 * a?. y a — * t> v 

t> j*&M<om& K i J a # %•#•**!.-ci/» £ „ 2iiic*i0iEi-^fctoK*;f>fifflra^j:^»K:ow-r 

(A) 'B»^-(S1 ^ *7 t£ O K I I S 1 . 2 7 X 1 0 S dps 
(B) *r̂ ffl!> 5 y c ^DIK 1 9.9 1 * ) z m^-cmi^ Lttm&mm 1 ^ M i t s « # i ^ f f c 
' 0.6 6x1 0s dps 

(AJifilffliii D.6 1X 1 05 dps-t4:fot> 1.6 5/iC i £ 4 So "* P u K $&-?-£ £ S^gf vfc 1 
?t>1t>D 27 nu, «^fgiK^ft-C tt 1 . 0 3 H S 5 . J B R - 1 f l nUlK i & ffiff 5 tifc St 
3Sft a 6 6 y £ < t j -c t^* rtiio„ 

ZRi"o « ( a ) }±mmi>±mW; ( b ) IdU^m^X'&ho ^ M e V t t " 8 ! ! K I S t O t 
& J5, 5.1 5 M e T B ! " B ' u K U i O t S i o (a) £ (b) © pg * -< ̂  h A- f£ 5.1 5M e V CD fc"— ;? £ 

Efcut, fSfg—lfcL-t±-J) . fiUiEo^ttlScffioigAJ-WKJ: i»**bvtfi^*iSLyt7'jv h = * 
i E U t O i l t i K . LT4>L 5.1 5MeVKt±¥iS)tllOJ: J>$ai/>24,,Pii ( C i S a S ^ H i 
SOU, 2 3 8 P u ojir#^^:iBH:K.ofj6 J: t) H < 4 S o E L 5 M e V O t , - ^ i ; ^ ^ t i : j ) , t , J 1 ' P n 
fe-j:i>-241Pu o^^ai 2 4 ,An <o3F-£fct&$ L f i . 

•7»i--t>*<Dfrffi&a. m&tm&stix^&tii. QammwLt'bffl.ifry'**-**iftm 

- 2 9 -

Jム ER工-M4469

6. プ Jレトニウム

核燃非;(.物質の計号管理のため箆 5回試験ではプルトエウムのまき琶を試みた。希釈した燦斜溶

液の一部を自分板 Kと!J.インタ'7ションヒー担ーで焼きつけたのち. 2π ガ X フローカウン

o'-vcよって α線を計測した。化学分艇を行合ってh 在M ので，得られた計数値κはプルト=

ウム J主I.~j. の桜穏 K よる α線も含まれて凶る。 ζ れを補正するため κ未使用の保存燃料について

同様の測定を行在った。得られた結果を下記K示す、

偽} 燃料溶液 1!Iあた bのα壊変数 1.2 7 x 1 05 d p s 

(B) 未使用ウラン(自民結!変 19.91%)を用いて測定した燃料溶液 1!I vc相当する α竣変数

日.66x10S dpa 

仏}と倒の差は 0.61 x 1 05 d p sす念わち1.65μCiとなる o 23. P u vc換軍事すると燃料溶液 1

Fあた!J2 7μg，燃料溶液全量では 1.03!1となる。 JRR-1管理問、κょb推A'された計

算値乱 66!1と〈らべてか左 b大きv.o

グリットチェンパー型α線スベクトロメ -~ーをもちいてiIIlj定したスベクトルを F i g. 7 vc 
示す。幽総(a )は使用した燃料. ( b )は保存燃料である。 4.7MeVは2O.U VCよるもので

あ9. 5.15MeVは239P.'U によるものである。 (a)と(b)の両スベクトルは 5.15MeVのピークを

除いて，ほほ一致して :t>'!J.前述の金言十数値の醤A)-(B}vcよb求めた伎を生成したプルト=ウ

ムによるものとしてよ回。しかし 5.15MeVには半減期のよ b短V.2.0 P u vcよる α線も含まれ

るので .3.P uの重量換筑伎は:$:(.の{直よ b高〈在る o 5.51¥<1 eVのピークが小さいととから .38Pu 

bよび2ftP uの娘核種..'加の寄与は無視し得る。

プルトニウムの分離法は，数多〈報告されてい右が，硫酸溶液1;・ら徴号プルトエウムを分離

する適当在方法が見当ら宏かった。をな箆 2回試験で防. T TAのキジレン溶液で抽出したの

ちα線計放を行左って定脅するととを試みたが，原子価調獲の不完全，抽出κ:t，.よほす硫酸イ

オンの影響宏ど負の誤差と"'"る要因が多<.低い{庄が得られた。
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47MeV 5.1 5MeV 

(a ) Spent f u e l 

(t>) Rese rved f u e l 

5.5MeV 

_L _L 
50 100 150 Channel 
F i g . 7 Alpha s p e c t r a of spent f u e l and r e s e r v e d f u e l s 

- 3 0 -

4469 

4]MeV 5.15M白V

↓↓  

JAERIー 回 巴 皿o

Sp自立1: I~ue工

Reserved fuel 

(a) 

(b) 

(a) 

(b) 

、/一

{
白
山
口

-

4
凶
O
H

‘
田

μ
G・3
0
口

国

~ 

Channel 

Alpha 目 peC1:ra of spent f'uel and re自由 rv自dfuels 

-3日一

150 100 50 

Fig. 7 



J A Z H I - M 4 4 4 ? 

7. m & $ 

J R R - 1 ©ffgtti^jfc&tofco 
#PftffiUt:ggffl LA^iSH: * 5^[SiG;f'i;J±;fife±>J:o-'13'c ap is ta-?* ,&#. t < K^2is j 

7.1 ^7Vl5lfiLi$l:t;4 8 ) 

t i « s ofI®5-6, , ^ ^ o f i o . 1 7 2 ^ - i t f it:*: ©ft 0.1 79 0 ) ©tflpifc&ffi Ljfco -t L"C 
J R R - 1 W E £ A L f e " s U O g f f r j : D-'^fl-giSTt j j O j f e f f i i ^ ^ ^ ' - O f i (20 0MeV) 

4fr, ^ f t»fc t2 0 <!6 jglfn* 5 >--C*S t i . J R R - 1#$ifH£ J J-# 3 -C*&£ fc. * L"C 
^ « S ^ # { 6 ^ " f e C t * feZ85Uf£frg^|.©.j^i£^#tt&m L i t , 

8»J5E*S*fcTab I e l 6 K^-f o 

7.2 , 3 , C s -aisi;*. 

i ) # # i l S = . ii) I ^ C o C F e C C N ) , Dfe, Hi) Co, ( C o ( C H ) , ^ffi , j V ) -\ * + A \ 

7.2.1 # * S i a K J : ^ , w C a . © ^ # 

ffln. GeCLi )^ f f i i f f - f7-*S^^^ H^4«IU5ci--&o 

7. 2.2 K s C o [ P e ( C N ) , )ffi 
^*R#?ffi©—JHH&O. 1 9- ) £ t i). 4NtM^i^j:D : a 1 Nio-fbTXatlS 2BIZ tyS-g-L. 

» 5 ^ © K 2 C O C P G ( C N ) , 3 ( 5 0 - 2 oo/^-y^Jian^-CiB^-aJt-ei fttoi i-ff&c 
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7 j燃 焼 率

6符f々の燃焼率の定義あるいは表現が使用されているが， ζ とではまず照射前の235U原子数の

侭婦が緩分裂したのかを求め.その結果から原子炉全体で生成した累計電気出力zす会わち

JRR-1の和主主出力を求めた。

各回を通して採用した方法はウラン同位休比法なよひ:131C s ~Il定法であるが.とく U亡第 2 回
7) 

試験にはとれらに加えて同位体希釈ー質最介析 Kよるネオジム法会よびモリブデン法 の適用

を試みた。用いた方法の級事きなよび結果を次κ記す。

7.1 ウラン同位体比法
8) 

燃焼によ q て生ずるウラ Y 同位体比の変化.す在わち照射前後の同位f本比羽目115:i!から求める方

法であって.燃焼主主の算出には感度と精度のすぐれている 236Uのl将加分から求める方式を採用

した。 ζ とで燃腕率の笈出 K必要を叫の値，ナ1.~わち2出 Uの中性子接分裂l祈商務 K対する捕

獲断lliH'告の比の{直が実測されてい老いので，報告されている 22007n/sec の熱中性子 K対
9) 、 10)

する α5 の値のうち.t設小の値 0.17 2 ';1;.よひ最大の値 0.179 の何者を採用したのそして

JRR-1炉心K注入した23'Uの総最b工び核分裂あた bの放出エネルギーの値 (200MeV)

から務主主出力を求めた。

な;t，'.本試料は 20%~是紡ウランであるとと. J R R -1が熱中性子炉であるとと，そして

燃焼率が低か司た ζ とから 28.U核介裂以外の燃焼率寄与は無視した。

測定結染を Tab!e16VL示す。

7. 2 .37 C S測定注

燃料原液を希釈し.その-5:i!常についてウラ Y 畿度bよび137C S放射能を測定して燃焼率を
11) 

筑出した。 ~3 回試験ではクラ Y の定骨Kアルセナゾ班吸光光度法 を用いた。得られた結

果は 32誌K記した同位体希釈質量分析f直ときわめてよい一致をみた。をた .37C S の定茸?には

1) 非分縫法. ii) K，Co(Fe(CN)e J法. iU) COS (CoCCl，;j). J.iE. iv) イオナイト

C.TPB法を用いた。方法の慨姿はつぎの通 bである。

7. 2.1 非分隣接I'LJ:る札宵 Csの定昔

希釈溶液の一定?をを径 1l'ンテの炉紙K夜み ζ ませ，セロテープで阿而をは bつけたものを

用v..Ge(Li)検出器で r線スベクトルを測定する。

7. 2. 2 K. C 0 ( F e (C N ) o J法

希釈溶液の一分散(約 0.1Y )をと 9. 4 N!盆酸bよび 0.1Nふっ化水素敵 2m.lと混合し，

約 5日mJ-のK.Co(Fe(CN).) (50-2DOメヴ・ン品主を加えて趨音波で 1分聞かきまぜる。

沈殿を iF過し. 4 N趨融会主び 0.1Nふっ化水素直史で洗浄する。ついで.沈殿をzテ YVヌざ
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bKb \>. N a i ( T l ) t&HJgff-e rMk*^? H A-%JBIjg-t&o *&K±-tj--S 1 3 7C s ©IDRStt 
9 9 * JjJ.i; t ft -3 it 0 

7. 2.3 Co, [Co (CN), ] , m 

2 m £ , 0. 2NCo(NO, J ^ l g a B 5 m^ ftM*t^f l?l 2 5 m i i t 5 0 8 0 - 9 0 0C 
tm 1 0 frmtiB®ki&0-2 MK, Co ( C H ) 8 ^ 1 1 m i HmA.'CitWi'k-=> < Z> o il'hfl-glfcfj*: 
•o-Cfl;8£3:2 NBBpa-CSfcJI-U N a J ( T 1 ) & ffiggt r SftfcSliie-*- & o 4 f r # f O ! 5 Z r - " N b 
fc#trKM» (m2[li*®*) ©^^•Ktt*^ ' f t^#«ta-gif f iKJ: i) fji> o t 9 5 Z r - ' s N b <DJzU 
fttHiLfeo * f f i E f r l t o ' a ' C s OlDR^tt 9 9 « t 4 - o j t . 

7. 2. 4 - ( * t O C - TPBffi 

o- i 5-ffiL-c[@iitx^**to4o so*© rM-*'*^ l-^iNai ( T D tfeffigs-tffliĵ -ta,, 

7. z 5 £-££?* *• i c<mmm 

i) " ' C B fO^frgJiRS : 6. 1 8 * 
ii) ' " c « o^MtW : 3 Dip 

iii) %&$k3>± i> Ojfeffl^ * ^ # ' — : 2 0 0 MeV 

7. 3 7-^-->"A;*fc<fcU:jE y 7 ' T - ' > ; * 7 ) 

Plffi^^^ffio-^^-f ^ t L-C. ! > 5 y o S f K ( j [ ^ ! > 5 y t f f l i r t , 1 fc * * •* ^ ©£-& 
Ktt , 5 0NdaiSlH|&ft:%. -27t* 'J 7 ' f y o ^ f t c t t " M o Si^Hffittfc-tfl.-S'rt.teffiUfco — 
S . $ i § £ * £ 5 R » £ f c t o © $ l j ^ g J i Lfc^frgJ#•$!&!, -t•&£>% burnup indicator £ L 
T . * * - y A S - c t t " 8 N d , 1 4 5 Nd, ' "Nd , ' " N d . M * 'J y f y f t t l f M o , "Mo, S 8M o, 
'""M o £ I f f - t ft^ciin\L Kfc-%. L/t o 

PJ^^Sf r T i t b I c 1 5 K S f „ 

7.4 g S f e i t f g l 
7. 1 ~7 . S ~C®.'<1t&j5m<D1c&k# t i J 6 t T a b I e U KJTC-^O S M ^ - y A g t t O 1 ^ 
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らtこと 9. Nui(TI) 検出 íl~ で r 線スベクトルを測定する。本法にかける 131 C 9の回収率は

9 9係以上であった。

7. 2.3 C o. (C 0 (CN)~ J，法

希釈溶液の-A最 (約2m.l. )を迷沈管にと.!.J.赤外線ラ Y プで蒸発乾回したのち，設硫酸

2 m.l.. O. 2 l'r C 0 (N03 )dii被日.85 m乙を加え水で会笥・約 23mLとする。 80-90oc

で約 10介附加担後 0.2M K3 C 0 (CN )G溶液 1m.l.を加えて沈澱をつ〈る。迷心分離を行宏

司て沈殺を 2N硝践で洗浄 L.N aJ (T I )検出器で r線を測定する。左 b多帝の95Zr-OSNb

を含む試料 (~2 回試験)の場合Kは水酸化鉄尖沈分離法 κ ょ b 前もって95Zr_95Nb の大部

分を除去した。本主左におpける日'CSの回収率は 99 %であ唱え。

" 12) 
7. 2. 4 イオナイト C・TPB法

希釈溶液の-iFfl1(約 1? )κ担休セシウムを加え，硝酸溶被とする。ジリカグJレ・イオナ

イト Cカラム κ流しセシウムを吸器させる。つぎκ.1 0 N硝酸でセシウムを溶離後，テトラ

フ品ニルポロ Y溶液を加えて沈殿分l協を行~う。アセト;/I'C浴解後隠沈段を行宏い，沈殿を

アセトンに溶解後，干写沈殿を行衣 v>. 沈殿をアセト;/I'C溶解する。最後 κテトラフェエルポロ

ン・アルコール溶液を加えてセシウム・テトラフ且エルポロンを沈殿させる。 11 DOC乾燥後

ひょう脅して回収率を求める。試料の T線スベクトルをNaI(TI)検出器で測定するロ

7. 2. 5 定詰結泉佐よび燃焼率

各方法κょ!J131 C B を測定し，燃焼率を算出した結果を Tahle141'C示す。

念公，燃焼率のまま出κ枕つぎの核定数を用いた。

j) 131 C S の核分裂収率:6.1 8 % 

ii) 問 Csの半扱i明 30年

iiD 核分裂おた bの放出エネルギー 200 MeV 

'7、

7.3 ネオジム法および毛リブデン法-，

試料中のウラ;/:1;;-よび核分裂生成物のネオジムある v>はそリプデY をそれぞれ同位体希釈質
13) 

fき介析法 ?亡よ b定量し，とれらの値卦よび核分裂収率とから燃焼率を笈出する方法である。

同位体希釈法のスバイクとして，ウランの定景には天然ウランを用い."iたネオジムの定量

には150Ncl模縮同位体を，ぎたモリブデンの定量I'Ctt96M 0 波縮同位体をそれぞれ使用した。一

方，燃焼E裂を求めるための測定対象とした核分裂生成物，ナ左わち burnupindicatorとし

てa ネオジム法では143Nd.u5 Nd • l.oNd. lHNd.またそリブデY法では9GMo.~1Mo. D8M o. 

100M 0を選びそれぞれ独立に定fをした。

測定結臭事~T['.blc15κ示す o

7.4 結果および考察

7. 1-7.3で述べた各方接の結来をまとめて Table161'C示す。在会ネオジム法bよびモ
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リプデン法 iてついては，訟のお・の 4核移についての独立の測定値とみるととができるが，一応

とれらの平均門て-とってネオジム告さなよびモリブデン法 K よる結来としてまとめた。

ヲラ Y向位{本土I:;~告は照射前お・よぴ照射後の同位体比i!!1]iE'のみで求めうる司もっとも直接的な方

法である。しかし正確度κ関僻する問題点として挙げられるととは，(j)質最分析i'C:t~ける同位

体比測定値の系統的誤差〈バイア:;(.). (ii) J R R - 1の照射条件での αsのf涯の不確実性，必

よび'(iii).3SU核分裂以外の燃焼率寄与を無祝してh るととである。とのうち，(f)κついての系統

的誤差は小さ(，か bにあっても燃焼率を求める式の性格から無視するととができる。しかし，

照射前の渡絡ウラン中の目白 U濃度がか念 b高h とと，すjj:わち再処理の楼縮ウランであるとと

から..・Uの増加の割合から求めるとの方式では.同位体比の測定精度を 0.2%程度に必さえ

ても.燃焼主主として約 4% 程度の誤差はまめがれ左いとと K在る。 (ii)κ ついては， αs の (~fが

不lii定であるので，その最小値b よび最大値から求めた燃焼率の値を TabIeVC示した。(jji)i'C 

ついては 238U(nt'・ f)反応、は矧!として 239pu ( n t ・f)反応Kよる燃焼率寄与はプルトェ

ウムのiE'畳結果(6章参照)からほとんど無視するととができる。以上の結来からとの方法全

体の誤差拡約 5'iS前後とみるととができる o

131 C S測定法については 137C Sの定f置には問題が念 M とし左がら，日'CS計測時の統計誤

差，さらに核分裂収率a 半減期金よぴ竣変補正などを考慮.寸れほ全体として約数必の誤差があ

ると考えるのが適当であろう。しかし，との誤差を考慮にいれても他の方法による値ょ bもか

左b低1/¥0 との ζ とは， (j)燃料亭ンタをはじめド νy・-l'.:/ヲ， パイプをどの試料採取をで K接

触したすべての器壁への吸着，左 h しは(ii)131 C自の先行核種である日'xe ある hは1311が再結

合器へ至るライン K放出されたためと考えられる。いずれにしても， J R R-1のよう在炉型

ぺ対して 137C s i!!1!定法を適用する場合にはとれらの問題を吟味する必要があろう。

ネオジム注については，それぞれ独立\，Cl~3Nd ， 14SNd， 14"Nd， 148Ndから燃焼主主を求めた

桝果がかを D良い一致を示しているとと，そして誤差としては各 k の核分裂収率(士 2% ) :t~ 

よぴl司位体希釈法の誤差(士 1-2 % )しか考えられ左いから，適用した方法の中では誌も正

確度の高い結果と考えられる o ζれらの中で1HNd i'Cよる測定法は対象としたネオジム同位体

のまかで吸収断面積が最も小さいとと，がよび本測定では無視できる寄与であるが..9P uの按

分裂も同時K求める ζ とができる点で最も正確をものとみるととができょう。

モリブデン法 Kついては，ネオジム法(1(比べれば精度は若干劣るが， ウラ Y 同位イ本比法;1>.ょ

びネオジム法κよる結果とおpかむね一致している。

以上の考察から， J R R-1管理課で測定した粉祭出力，ナ宏わち熱量測定で校正した CIC

指示値の街箆による{if[は低い値を示しているものと考えられ，質貴分析法Kよる燃焼率の測定

結果から判断すれば，最も信頼すべき JRR-1の燃焼率は炉の終結時K沿 h て新貸出力とし

て 21 --2 2 x 1 O' kWh i'C逮していたものと結稔される。
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T a b 1 e 1 4. Burnup results of JRR—1 by j- —spec trome t ry 
of , 3 7 C s 

Test AS.— Method 

2nd test 

(I) T — spectrometry without 
Chemical Separation 

(H) K,C" [ F e C C N ) , ] co-ppin 

/iC i"'C s/# fuel 

4 65 

4 6 9 

Integrating 

power 

(X 1 0*kwh) 

Ionite C — Tetraphenyl boron pptn. 4 65 

Average 4 6 6 1 4.7 

3rd t e s t 

C o , [ C o ( C N ) B ] 2 co—pptn. 4 6 8 1 4.9 

T a b U l 5 B u m u p r e s u l t s of JRE—1 (2nd. t e s t ) b y 

neodymium and molybdenum m e t h o d s 

Me thod N u c l i d e <f> B ' i r n u p ( l D O F . / N ° ) In; t«gr»t i n g 
power 

Nd/U < 

1 , J N d 
1 4 5 N d 
1 4 6 N d 

" s N d 

0.6 7 8, 0.6 7 1 
0.6 7 9, 0.6 7 3 
D.6 7 6, 0.6 8 1 

0. 6 8 6, 0.6 8 3 

Average (X l 04 k W h ) 

0.6 7 5 2 0.1 

0.6 7 6 2 0.1 

0.6 7 9 2D.2 

0.6 8 5 2 0.4 

Mo/U 

" M o 

" M o 

" M o 

" ° M o 

0.7 1 6 . 0.7 1 2 , 0.70 3 

0.6 8 1 . 0.6 6 9. 0.7 2 8 

0.6 9 9. 0.7 1 3 , 0.7 5 3 

0.6 5 8. 0.6 7 2 , 0.6 83 

0.7 1 0 2 1.1 

0.6 9 3 2 0.6 

0.72 2 2 1.5 

0.67 1 2 0.0 

- 3 4 -
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Tab I e 14. BurnUp results of JRR-1 by r-spectr回netry

Of137CS 

Integrating 

Test j仮-Method μC i137 C s/f1. fUel 

2nd teB t 

(1) r -spectrometry without 

Chemical separation 

465 

(jj) Ktcn(FeCCN)o) cn-pptn 469 

(iiil Ionite C - Tetraphenyl boron pptn. 465 

Average 466 

3rd test 

Co. (C 0 CCN).)2 巴o-pptn. 468 

Table15 Burnup reBul ts of JRR-1 (2nd. test)by 

neodymium and molybdenum methodB 

Method Nuclide % B'lrnup(100F5A: ) 

AverslI"e 

日.678. O.品71 0.675 

14SN d 日.679. 日.673 0.676 
Nψ生I

146Nd 0.676. 0.681 0.679 

U8Nd 日.686， 0.683 0.685 

05M 0 日.716. 0.7 1 2. 0.703 0.710 

町 Mo 0.681， 0.669. 日.728 0.693 
Mo/U 

93Mo 0.699. 0.713. 0.753 0.722 

L 100M 0 0.658. 0.672. 0.683 0.671 
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power 

(X 1 04 kwld 

1 4.7 

1 4.9 

In;t司egr.:at i ng 
power 

(X'f 04 kWh ) 

20.1 

2 0.1 

20.2 

20.4 

2 1. 1 

2 O. 6 

2 1.5 

20.0 
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T a b I e l 6. A c o m p a r i s o n of b u r n u p r e s u l t s 

by d i f f e r e n t m e t h o d s 

( I n t e g r a t i n g power : X l O ' k W h ) 

Me t h o d 1st. 2nd. 3 r d 

'U f jrowth - 6 . 1 

( n = 2 ) 

2 0.5~2 1.3 

( n = 3 ) 

2 1.3~21.9 

( n = 1 ) 

r C s 1 4.7 (N=3 ) 1 4.9 ( n = 1 ) 

N d / U 2 D . 3 ( N = 4 ) 

M o / U 2 0 . 8 ( n = 4 ) 

n ; Number of m e a s u r e m e n t s 

N: Number of m e t h o d s 

- 3 5 -
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Table16. Acompari且on of burnup results 

by different methods 

(Integrating power x1 04 kWh) 

Method 1 s t. 2nd. 3rd 

U5u 巨rowth -6.1 

(n=2 ) 

20.5-21.3 

( n=3) 

21.3-21.9 

(n=1 ) 

131 C S 14.7 (N=3 ) 1 4.9 ( n = 1 ) 

Nd/U 2 0.3 (N=4 ) 

MO/U 2日8(n=4)

Number of measurements 

Number of methodB 
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8. fit If IE 

aoie^ : 1 9 6 7^1 1 n )©£/3ifcMfii5& 6.? wc i/K*s^-ct»^7feo i f t i a i ?<o 1 

® ^ - ^ B 5 Z i — 3 6 N b , " " R u - 1 " 1 ^ ! , . 1 4 , C e Tfc f sUj^^ L., f ^ O l a , C B ,!: l " C e # £ 7t 

a^OJCf t -o -C^Tto *£2 • {S 3Hi^J^o$ i^ l ca i J^L7fe J- — * - < ^ b-n-£F i C 8 |C^- f 0 
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8. 放射能

燃料溶液の放射能は当初予想していたよ b低かった。 ~2 回試験むさ凶(運転停止後 1 4 0 

日の時点 19 6 7年 11月)の全戸放射能は 6.~ mC i/g燃料であ・った。また燃料 1!lの T

m離れた位置での r線長率は 3mrem/hであ・った。第5回試験では，停止前の運転出力が低

( ，冷却期間も約 500日と長かったので放射能はさらK弱かった。 r核穏としては第 2回で

強か司た..Z r-96Nb， 109 RU_l03~h. 141C e在どが減衰し，長寿命の137C B と1UCeが主た

るものにたっていた。第 2・第 3回試験のさいに測定した TースベクトルをFi g・8(tC示す。
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l C 6 

1 0 6 R U J O O R 1 I 137 C B » n Z l - _ 0 B N b 

(1) Nov. 2, 1 9 6 7 

(2) "Fat). 1, 1 9 70 

0.5 1.0 MeV 

l f i g . 8 r - s p e c t r a of t h e JKR—1 e p e n t f u e l 

- 3 7 -
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9. 1fZn$i&%Z7k(Dfrffi 

¥i%s&%siAmm<¥'!r&* *#-c%t£-}-&*mtm.%%x. j m * ^ * - ? s « « effete* 

9.1 g^fccfcU'^/fi^S 

4 i ^ „ £ ; C * i D p H l i i 4 5 t * , ^ i i , = a 4 K^cDTk^-ffcgfcSrlT/O-t'i-i) . 5fi"AiF|S 

-ciFjiL, iFffi. S!3K:oK-c0-flT£ft*ofc° 

**-.«,. gfeofl-iPf^^lBStLTto Stf40fe#Mgti#^Kii< ( 5 0 r a A t a i M $ D . 3 rem), 
*• y u u-^SSsC 3 ̂  ) £b<*rv «c$li-e%&2<A,i£Kn&5mzti±° StStfififeoS: 

5) 
ttittSiffi 1-ffln. Tfc £?§&$*&:© 4 n £ S'KSlcSf^LTto * 7 y (c^i^t t tT^ 5 = * A 

ffi-CSE-grLjfco IS3PMiS^O^«fi fe-J :4- i i to-CTabl e 1 7 K ^ ^ o 

9. 2 ^ ^ 

#ffi £ ttttifc 4 © £ 1 0 O M ^ X 1 0 0Mw*7 ixf;*f$i!J|xi{gJKffi!to& /4,fc''i> ©•?;£> J), i i 

ife^t ©*;*»£7kHi. fiSl*ilL, 7k#£fi£-t£t t i6i*K4-o-C^&o C O R g l C l l K - ^ 
- i i o n t f r i , iiiisrP 1 5 0 °c (c WEL 3 fi. # ^Sfe^RiB**- t £ i £ fc K 2 5 0 o c t t 
ftffij-ts., J n n - i f i ^ K i * i U i 9 6 1 & 8Rm.fr b. t o R f o i g i } £>u&fr±b 

ic-iaSii. * © # y •^i '#e'#ttffioS'fi | :fe®feWK^^.e.ii*i«fei±. ±m<DMt&$kVl%^ 
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9. ガス再結合器水の分析

蒋結合器は運転中炉心 ~y クで発生する水素と酸素 κ ょ b爆ー鳴気が生ずるのを防ぐためにあ

9.ζ の君~の原子炉では運転上非常 κ重要である。再結合器の下方には約 1 0 i.，の水がためら

れている。

9. 1 経ぬおよび分析結果

~1 回試験では炉の反応、疫の低下をウラン濃度の低下のためと考え，そのゆ〈えを追求する

目的で.存続合穆水中のウラン，硫酸イオンを定最したほかステ yνス鋼腐食成分の定音を行

宏司た。との水の pHは 3.43であったが，コロイド状の水酸化鉄を含んでir-9. 5種Afii紙

でtFj@.し.fjヨ液，残さにつ M て分析を行宏司た。

th 2回試験では再結合器水の分析は吉司た〈行念わ在か・ったが，第5回試験ではウヲ Y. エ

ックル，鉄の分析が要請された。試料の放射能は非常に高 ((50mi.，で表面線最慈 0.3r cm). 

ポリエテ νン容器(3 i.， )どとパナツに鉛で封じ込んだ試料が引渡された。試料液は白色の沈

殿が懸濁してお、 V. エくかき混ぜたのち. 50 mi.，ずつ 2個はかりとった。混酸で沈殿を溶解

ムキジ Y 宇t出光度法でウラ Y の信号令行11:，""，'たが，抽出液は吸光度の測定が不可能をほど

黄色κ着色してt........た a 程々倹討の結果， との抽出物語:アルミニウムのオキジン鈴績であり，白

色沈殿がアルミニウムの水酸化物であるととがわか勺た。翌日あらためて鉄エツタ Jレ，アル

ミエウム，ウランの11厨fL本格的な定量を行在ったc 前五者については B常分析に用いてh る抽
5) 

出光度法 を用11">.ただ汚染事故の念いよう慎重に操作した o ウランについてはアルミエウム

一 1)
が多静( 5倍)あるため，逆抽出水斧法 を用いてもとの妨害を除〈 ζ とはでき在い。そとで.

抽出被を希炭酸ナトリウム溶液と振 b混ぜてウランを逆抽出しa 炭酸織を希犠酸を用いて加熱

分解後ふたたびウラン・オキシン錯庖を生成させ，とれをクロロホルムで抽出し.逆抽出示手等

法で定置した。 ~13 回試験時の分析結呆をまとめて Table17 (i(示す。

9.2 考察

総ち同試験最大のトピヲクスは再結合器水が白濁して h たととである。分析の結果とれがア

ルミニウムの水酸化物である ζ とがわか q た。しかし 4 ンク b よび取出し管はすべてステンレ

ス斜でできてお!:1. 7ルミ=ウムあるいはその合金，化合物は.再結合器そのものの暴体物質

として使われている以外に念い。再結合器拡 311/1II世 X3鵬のアルさナ・ペレットの表面K白

金泉を付けたものを 10 011/.1'1世 X1 0 0悶曜のステ yレス銅製円筒に詰め込んだものであ 9.運

転中とのなかを水素. ~~長が通過し，水が生成する仕組みに左っている。との同筒 K はヒ-~

ーがつ h てかり.:imi伝時 1500C(i(昇混され.ガス再結合反応、がなこるとさらに 25 OOCまで

字下獄する~ JRH-1間識によれば 19 6 1年 8月頃から， ζ の円筒の上部まの温度が上ら

を(1..:9.白金触媒の宥効性が舵念されていたという。再結合器水から多量のアルミニウムが

定iまされ，そのオリジンが白金触媒の基体物管以外κ考えられた b 以上 a 上記の運転状況を考

-3ト
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T a b 1 e 1 7 D e t e n n i n a t ion of F a Ni, U and Al 
in paB recombiner w a t e r ( 3 r d t e s t ) 

Element ^ P l ? ,s 
taken(m£.) 

Pound 
_ i 

A? PPm ,* 

1 R 5 

N i 2 8.6 

1 D 1 39 

A I * * 7 6.4 7 6 

*M P&fiab sk>k D e t e r m i n e d a f t e r d i s s o l v i n g w h i t e p r e c i p i t a t e 

w i t h HC.-L 

- 3 9 -
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思すれば.白金触媒が脱落し，露出した7ルミナが腐食し水中に落ち込んでいたと考えるのが

妥当であろう。

Table17 Deter.minution of F白 Ni，U and Al 

in 宮a8 recomhiner water(3rd tC8t) 

El emen t SaznP1e (EM 
Found 

takenCm.t) ._-̂-一ーーー一一一-一一ーーーー、

pi PPm* 

Fe 5 1&5 A 

Ni 5 28.6 6 

U 1 0 1 39 1 4 

AI** 76.4 76 

*μ?-/mL *火 Determined nfter dis80Iving white precipitate 

wi th HC，-l 
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10. e <o # 

Lfc#-3 t * v ĵ- p«gKtt^fCfrHA^^*Sfl-^te>^o-CH-5o "4 fc * -r v u ^ i l f f l j t J6K 

L. » * e > ! > 7 y , j£, - ^ ^ t l # i ; * 5 ^ l l < 4 o f t t i t I I i D U . fab** 

#L7fco 

Ji . JB11I2.7 0 ^ . H21I1 1.7 ^TTi&ojfco 
&*•, §s 3 [5li£j&© i tti^^*l-ii?K5»sHffiS*L ( 6 ^ x 5 : 5 i g t i * U x 2 £-§-1> ) , 

- 4 0 -
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10. そ の 他

燃料溶液を炉に出し入れするさい，いったんドレイン・ ~y ク (3 2. 5 .e.) κ卦さめられる。

。ンクはやや傾斜して;j:，~!J .構造上最~60m.e.の H ホールド・アヲプ!I (残留液量)がある。

したが・って担 Yク内κは常K前回入れた燃料溶液が残ってh る。をたステン1/ス銅製のため腐

食しているととも考えられる。したがって，第 1 ・第 2回では試験Kさきだちとれを水で洗浄

し，洗浄液のウラン，鉄，エックル含最がじゅうぶん低〈在った ζ とを確認のうえ，炉心 4ン

クエ b燃料を移し取出し作業を行なっている。

第 1回試験では 1必ずつで 5回. 3 0 .e.で 1回洗浄し，クラ Y. 鉄，エ守ナルを定脅した。

そのウラン定干す値から前記の残留被告?を計算し 63 m.e.とを勺た。

第 2回試験、では 1.e.ずつで 5回. 3 0乙ずつで3回洗浄し，前回の経験からウラ Y のみを定

fきした。

器廃K付着しているワラエル海が溶解するためか洗浄液のウラン濃度は必ずしもてい滅して

b ない。分析結果はあま b意味がないので割愛するが，洗浄のため系外に取出されたウラン景

は，第 1回 2.70f!.第2回 11.7f!であった。

tt~... 第 5 回試験のときは全燃料溶液が取出され (6 .e. x5 5回目は水 1.e.x2を含む). 

サンプリ y グされたので第 1回.第 2回試験とは事情が異;7る o そのあと水 30乙で 2回，炉

心 4 ンクを含めて洗浄しa 炉技術課がとの洗浄液のウラン濃度を定脅し，ほとんど系内に残留

ウランのないととを確認している。
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# # # & 

D #s,#&. m® t*. 'J^4~. ummfc. UJ*&J&. EBWfiSH. e^ni?.: a^j-ass. 
3 , 5 5 ( 1 9 6 1 ) 

2 ) ®BF 1 K R - 1 <f S I * : ©-•? 2>lfe. 3 . 4 0 ( 1 9 6 1 ) 

3) f .SHt^SB : " J K R - 1 <onmmmM" . J A E R I 1 0 0 3 - C ( 1 9 5 8 ) 
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