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NUCEF 臨界実験のためのフノレトニウム溶液燃料調製試験装 ii~? の製作

Il;j>:Ji，l{-力研究所東海研究所燃料安全J:.ア:ff{;

桜井 聡・平日j 勝+・阿見則男.F 1 fIl 手刷l

阿部治mr..ff松 幸雄・館盛勝一・福島 4足。

!栗原正義・小林将夫

( 1990年 2Jl 22 11受用)

燃料サイクル安全工学研究施設 (NUCEF)の!日[[カi関連施設で使川するフルトニウム511

般溶液燃料 (PU: 60 kg)の調製}J法を確，iJIするため. r般化プルトニウム裕骨ff.t'!モッウア

ップ試験」がJH画lされた。この試験は，屯解酸化法による 100g規模の般化フルニウムの抗

解，フソレトニウム精製のための原子価調整，ならびにフルトニウムに合まれるW!'vnおよび

治解時lζ添加した銀の除去を目的としたフノレトニウム精製からなるo 本試験を実施するため

に，溶解，原子価調整および精製装置，ならびにこれらの装置を絡納し，フルトニウム溶液

を取扱うためのクローブボックスを大洗研究所燃料研究棟に製作・幣備した。本報告では，

これらの装置およびグロープボソクスの設計条件，什様および何能試験について.iAべる。

本試験装置およびゲローブポソヴスの製作は目附f1162f]:度屯源特別会計による科'下・技術庁からの受託

研究|附和62年度再処照施設臨界安全性実証試験 lのー部である骸燃料取被設備で号モァケアソ 7試験の

一環として実施されたものである。

呼i淘研究所:〒 319-11 茨城県那珂郡東梅村 (1}J'j-: (1m 2 -4 

+ 大洗研究所管l'/!部
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The mock-up test program for dissolution of plutonium dioxide was 
planned to determine the preparation method of plutonium nitrate 
solution for criticality experiments at the Nuclear Fuel Cycle Safety 
Engineering Research Facility (NUCEF). The program consists of dis
solution of plutonium dioxide by electrolytic oxidation method, valence 

2 4 1 
adjustment and extractive purification of plutonium from Am and 
silver. 

This report describes the design conditions, specifications and 
performance of the experimental apparatus and the glove box. 

Keywords: Mock-up Apparatus, Plutonium Fuel Solution, Dissolution, 
Valence Adjustment, Purification, Glove Box, NUCEF, Design 
Condition, Specification, Performance 

The mock-up apparatus were made under the Research Program of 
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1.はじめに

日本原子力研究所東海研究所に建設が進めらている燃料サイクル安全 E学研究施設 (NUCEF)

では、主に臨界実験装置において、合計約 60kgのプルトニウム(Pu;を含有する硝般溶液燃料を使用

する予定である 1)。計画では、このpu硝酸溶液燃料は、 NUCEFに整備される核燃料取扱設備で、

プルトニウムとウランの混合酸化物を溶解、 NOxガスの吹込みにより jJu原子価を4価に調整、リン酸

トリプチル (TBP)を用いた抽出法により精製したのち、蒸発濃縮して調製する。

著者らはpu硝酸溶液燃料の調製法について、硝酸に難溶性2)の酸化プルトニウム(Pu02)を原料と

して使用する場合を想定し、その溶解法を中心に検討してきた。文献調査の結果から、洛解時に Ag'

を添加し、これを電解反応により強力な酸化剤(Ag2+)に酸化し、その酸化作用により同02を溶解する

電解酸化法3)が最も確実かっ安全であり、しかも精製設備および廃棄物処理設備等での腐食などの問

題も少ないという結論に達した。本溶解法をNUCEFに適用し、日」官同駿溶液燃料の調製方法を確証

することを目的に、昭和61年度より「再処理施設臨界安全性実証試験」の核燃料取扱設備等モツクア

ップ試験の一項目として「酸化プルトニウム溶解性モックアップ試験」在開始した。すでに、lOg規

模のPu02の溶解試験を実施し、本溶解法が工学的規模にスケールアップ可能であるとの見通しを得て

いる4 )。

しかし本溶解法を、 NUCEFに想定されている溶解処理能力 PU1 kg/日までスケールアップす

るには、 NUCEFの設計条件を考慮した溶解槽を用いて、より大規模の試験を行い、装置設計上の

プロセスデータを得る必要がある。一方、得られた溶解液中の6価のPu(PU022+)をTBP拍出法によ

る精製に適した4価のPu(Pu4
+)に調整する方法としては、 NOxガス吹込みj去が有効であるとされてい

る5)。しかし、工程条件などについて詳細な報告は公開されていないため、その有効性を確認し、最

適条件を求める必要がある。さらにNUCEF精製工程では、放射線管理上および臨界実験の精度上

の要求から 241Amの除染係数として103
を目標としてフローシートを決定しているが、その性能を実験

的に斜面する必要がある。

これらの試験を行うため、 NUCEFに設置される各機器および工程条件を模擬して、 100g規模

のPu02溶解、向原子価調整および向精製の各試験のための装置を製作した。また、これらの試験装置

を格納するため、大洗研究所燃料研究棟に新たにグロープ~.*\')クスを整備した。

本報告では、これらの試験装置について、 NUCEFに設置される機器との比較を重点、に報告する。

またグロープボックスは白取扱量(100 g)が多く、硝酸雰囲気となるなど苛酷な条件で使用され、か

つ多目的な利用のため外部に設置した機器との取合い部が多いという特色を有しているので、製作上

とくに註意をはらった点について、設計条件、仕様および性能試験としてまとめた。さらに、 puおよ

び241Am等の分析のために整備した機器について付録にまとめた。
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2.酸化プルトニウム港解装置

2.1設計条件

NUCEFの前処理設備の現在の設計では、沸騰硝酸中で1日あたり CPu1 kg+ U 1.5 kg)を溶

解し、 PU80 gj .Q、 U120 gj Id.、 HN034.05 Mの溶解液 12.7Id.を得る計画である。溶解時聞は、混

合酸化物が粉末である場合には2時間を想定している。また溶解槽の設計条件として、槽直径はPu02

-H20系の臨界制限値6.4cm以下で・ある。電解酸化法によるPu02溶解をNUCEFに適用する際には、

これらの条件のうちhの処理容量が重要である。

本試験で使用する溶解槽の構造は、その処理容量のNUCEF規模までのスケールアップが、本溶

解槽の高さを大きくし、液量を増加させることにより容易に対応できるものとする。さらに溶解槽の

設計にあたっては、 NUCEFの精製設備との整合性を確保するため、上記条件のうち以下を考慮す

る。すなわち、溶解後のhの原子価と濃度および硝酸滋彦の調整を容易にするため、溶解液中のPui，農

度は100gj.Q、硝酸濃度は 4Mとする。溶解時間は比較的短時間で終了するために 2時間程度とする。

一方、浴解槽直径にPu02-H20系の制限値 6.4cmを採用する場合、電解酸化法を採用した溶解槽の設

計自体が非常に困難になるので、これを採用しない。 NUCEFに設置する溶解槽では、個別に臨界

安全解析を行う等により未臨界度を確保することとなる。

さらに、溶解装置の製作にあたっては、上記の他に以下を考慮した。試験で使用するpuの量は、グ

ローフ'ボックスのh取扱制限値 100g以下とする。溶解液の温度を一定に保つ。溶解液の採取を可能

とする。非常に酸化性の強いAg2+に対して、耐腐食性を有する材料を使用する。溶解槽は、耐食性の

ほかに視認性も考慮する。電気分解により陰極から発生する水素ガスおよび一酸化窒素の除去を考慮

する。被曝の低減化、溶液の漏洩および機器の転倒防止などの安全対策を施す。

2.2仕様と製作

Pu02溶解装置は図1に示すように溶解槽、定電流電源、恒温槽およびガス洗浄器で構成した。各構

成機器の個別仕様を以下に示す。

(1)溶解槽

溶解槽の構造を図2および写真lに示す。槽内径は110mmとした。 pu取扱量と目的濃度から、容量

を1Id.、槽高さを170mmとした。 100gの加を 2時間程度で溶解することから、電解電流は最大lOA

とした。電解電流、銀濃度0.05M、および電極に使用する白金網の形状 (φ0.12mm、55メッシユ)

の条件で、高いAg2+生成効率を得ること引を考慮して、陽極の形状は円筒形(o 100x H100 mm)に決

定した。陰極液量は、多孔質のアルミナ製隔膜の寸法(併36xH150 mm)の制限から80meである。こ

れに8M HN03を入れ、lOAで2時間の電解を行った後のHN03温度(約 4M)においても、電流密度が水

素ガスの発生する条件(2.5 A/cm2
)4)を超えないように陰極表面積を確保するため、陰極形状は円筒

2 
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形 (φ16xH85mm)とした。容器はパイレックスガラス製で、恒混水を循環させるジャケットを設け

た。また、槽上面にはサンプリング孔と熱電対の掃入孔を設けた。液温の測定にはクロメルーアルメ

ル熱電対を使用した。

(2 )定電流電源

電解電流は、グロープボックス外部に設置した定電圧定電流電源(北斗電工(株)製、 HA-320、最大

出力電流土20A)から、電流導入端子(5.2.4 (3)参照)を介してグローフ'ボックス内の溶解槽に供

給した。

(3)付加装置

溶解槽のジ、ヤケット部に供給する恒温水の温度は、冷却機(小林理化器械(株)製 KDT-I02、温度範

囲 -5~400C) とヒータ (HETO製、ポンプ内蔵型 04PT623、温度範囲 O~1000C、告IJ御精度i:O .05 0C)

により制御する。恒温槽はステンレス鋼で、内部に断熱材を含む二重構造として、保温性を確保した。

溶解液の撹枠には、大トルク型マグネチックスターラ(井内盛栄堂製、 HS-4SP，回転数 50~ 1400 

rpm)を使用し、回転子は棒型を用いた。

被曝の低減化を図るため、溶解相前面に含鉛ガラス(Pb 2 mmt目当)を設置した。また、転倒防止の

ため、スタンドを組立て、溶解槽をこれに固定した。さらに溶液が漏洩した場合の汚染拡大を防止す

るため、溶解槽および樹宇機はパットの中に設置した。

(4)ガス洗浄系

溶解槽陰極部から発生するー酸化窒素(NO)は、空気により二酸化窒素(N02)に酸化した後、直列に

接続したガラスフィルタ付ガス洗瓶3基とプロワ(イワキ製、ダイヤフラムエアポンプ AP032、最大

流量3~ /min)によりグローブボックス内に排気するようにした。第 1段目のガス洗瓶に N02の吸収

のため水酸化ナトリウム浴液を、第2段目のガス洗瓶にガス洗浄のため純水をそれぞれ入れた。プロ

ワ保護のためのミスト除去を目的として、第3段目に空のガス洗瓶を設けた。配管には塩化ビニール

製のチュープを使用した。

2.3性能試験

溶解装置の基本的な性能試験は、酸化セリウム粉末を用いたコールド試験によって行った。定電流

を通じることにより溶解液は褐色を呈し、Ag2+が生成することを確認した。また撹持機により、酸化

セリウム粉末が溶解液に均一に撹持された。溶解液の温度は、恒温槽から恒温水を循環させることで

一定に保つことが可能であった。陰極から発生するNOは、空気によりN02に酸化され、 2基のガス洗

瓶にほぼ完全に吸収された。

3 
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3， 原子価調整装置
3.1設計条件

NUCEFにおいては、調整設備の戻液受槽(容量130.e)でNOxガスのl吹込みを行う。ここで、参

考となる基本フローシートは蒸発缶で濃縮されたh溶液中のhの原子価を4価に調整するもので、室

温においてpu50 g/.e、 U200 g/.e、HN036 Hの添液120.eに対して、 NOxガ‘ス吹込I去により 5時間

での処理ーを想定している。 NOxガスの車:11成はNO、N02、N2各33%、流量は1.7 Nmc， /h、NOxガ、ス発生装

置の能力は7.27Nm'/h以[--で、ある。

電解酸化法で得られる溶解液の原子価調整を行う場合の液量は、溶解楕の洗浄液による希釈を考慮

すると 20.eと想定される。このことから、本試験のために製作する原子価調整槽では、溶解液量に

対する NO?ガス流量の比がJ:記条件範囲を含むように N02ガスの吹込墳を可変とする。溶解試験で得

られるpu溶液 1.eを用いて10回程度の試験を行うことから、原子価調整構の符壇は100meとする。原

子価調整の最適条件を求めるため、液温の制御を可能とする。そのほか、装震の設計においては、耐

腐食性、被爆の低減化など溶解装置と同様な考慮をした。

3.2仕様と製作

原子価調整装置は図3に示すように、原子価調整構、 N02ガス供給系、および恒温槽等で構成した

各構成機器の個別仕様は以下の通りである。

(1)原子価調整槽

原子価調整槽の構造を図4および写真2に示す。 N02ガスの有効利用を図るため、試験液の深さは

約50刊とし、排気系へのミストの飛散を防ぐため、液上部の空間は約100mmとした。この結果、槽

の寸法は内径印問、高さ150l1IIlである。 N02ガスの供給は、試験液中での分散性を良くするため、ガ

ラスフィルタを介して行う。容器はパイレックスガラス製で、液温を一定に保つためにジャケットを

設け、これに恒温水を循環させることとした。また僧上部には、サンプリング孔および温度測定用熱

電対の挿入孔を設けた。

(2 )二酸化窒素ガス供給系

ガスボンベの四酸化二窒素(N20.)を500Cに加温して N02に分解し、これを流量計およびフィルタを

経由して原子価調整槽に供給することとした。ガス流量の調整は面積式流量計(日本フローセル製、

O.1~ 1 N.e/min)と調節弁で行った。 N02に対する安定牲を考慮し、テフロン膜を用いたフィルタ(日

本ミリポア社製、WGFG02PS1)を使用した。グローフ'ボックス外のSUS31明日管は、 N02の凝縮を防止する

ためにテープヒータを巻いて加温した。 N02に対する耐食性を考慮し、パッキング類はバイトンを使

用した。グロープボックス内の配管には塩化ビニールチュープを用いた。
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(3 )その他

付加装置およびガス洗浄系は、Pu02溶解装置と供用としょ。撹作機の[nJ転子は、 NO"ガスの分散J門

を良くするために4枚羽根付円盤型とした。

3.3性能試験

原子価調整槽に入れた所定量の純水にN02 ガスをI吹3~み、 N02 ガスが試験液'1' に分散して供給され

ること、およびその流量が安定していることを確認した。恒温水を槽のジ、ヤケット部に循環させるこ

とにより、試験液の温度は一定に保たれた。また原子価調整槽上部の過剰なN02ガス(亦褐色)は、

ガス洗浄系により回収され、排気されるガスは無色て、あった。

なお、コールド試験を通じて明らかになったN02ガスに対する各種材料の安定'門を概説すれば、テ

フロン膜のフィルタは、 N02ガスを 150時間以上通じても、円話りなどの問題カ)'j:ぜず健全で、ある o

-fj、 -般に空気導入系に使用されるフィルタ(日本ミリポア社製、 WGGB06WS1)のポリスルフォン服

製の膜は、 N02ガスに対して耐食性がない。伺様にナイロンも全く耐食'性がなぐ、ネオプレンはl';:WJ

の接触により著しい軟化、犠化ピニルは着色および変質、ベークライトは脆化、バイトンは制化、 iヰ

がそれぞれ認められた。

4，プルトニウム精製装置

4.1設計条件

NUCEFの精製設備では、摘出9段、洗浄7段のミキサセトラ(ミキサ容積 0.68.i2 、セトラ容

積 2.B6.a)を用いてTBP抽出法により、アメリシウムおよび核分裂生成物などを除去する計画て、

ある。図5に示した基本フローシートは、臨界実験に使用したPu-u混合硝酸溶液燃料の精製を行う

もので、 l日あたり 8時間の運転でpu1 kg、U4 kgが処理可能である。 pu単昧の溶液を精製する場

合は、これからUを除いたフローシートにより行う。(電解酸化法を採用した場合もpu溶液の精製は

同様に行う。)このフローシートの妥当性の検証と必要なミキサセトラの性能の評価を小型のミキサ

セトラを用いた試験により行うには、工程の運転条件がNUCEFのそれを模擬できるものでなけれ

ばならない。ミキサ部撹枠効率の比較は現時点ではできないので両方ともほぼ同ーと仮定した。また、

ミキサセトラの性能に与える影響がもっとも大きいものとして、ミキサセトラへの各供給液の組成お

よび流量比が同一であり、抽出器内における有機相および水相の滞留時聞がNUCEF精製工程と同

程度となるように考慮Lた。すなわち、 NUCEFの抽出一洗浄バンクのセトラ部における滞留時聞

は、第 1~9段(Pu抽出部)における水相が7.3分、有機相が9.3分、第1O~16段(洗浄部)における水平日

が31.7分、有機相が 9.3分である。処理量と各供給流量比率等をもとに決定した試験フローシートを

図5に示す。

その他に次の点を考慮した。すなわち、使用後の解体廃棄および必要に応じた符パンクの段数の変

更を可能とするために、一段のミキサセトラごとに分離できる構造とする。償作器モ タ及び電気配

線接続部は硝酸雰囲気での耐腐食牲を考慮する。グロープ操作仁の安全のため、装i賓の端t:f[5は面取り
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をする。有機溶媒(30%TBP-n寸吋巴C叩巴)と硝目安(3 M)に耐'内を有する材質とし、特に本体は、|人Jlmが

観察できるように透明な材質とする。ミキサセトラ間の前液の移動はポンプ等を使HJせず重んによる

ものとする。溶液の漏洩および円染のJ仏大防11:、ならびに機絡の転倒防止の対策さそ施す。

4.2仕様と製作

ミヰサセトラでの有機相および水相の滞情H寺間をNUCEF精製設備と 1，;Jf';l).:ftとするため、でトラ

容積 64m.Q、ミキサ容積 11m.Qとした。ミキサセトラー単位の概略を凶6にノJ;す。俊作器HJのモー

タは、各段に 1基づっ設け、 2);1;0: ~~mJJm [ì守流電源 UIHt:f:j-洗浄パンクと還元一逆trtlH~パンクにー系

統、 2台の希釈剤洗浄器にもう・系統を充てる)により、パンク句の撹什:機の回転数を制御すること

とした。また、故隠したモータを容易に交換できるように、モータ部の脱着はワンタッチ方式とし、

腐食防止のためアクリル製カバーをつけた。セトラ上Ifliには開11を設け、サンプリングのほか、 l吸光

度測定用プロープ(付録A.(4)参照)、温度センサ等を必要に応じて神人l可能とした。セトラ日15の1i

機相と水相の界面位置の調節は、側面に螺旋状のスリットを切ったテフロン製の堰を111J転させ、 1夏か

らオ パ フローする水相の高さを調整することで行うこととした。綬['.:'115には、臓の引抜き、!日I~ム

を容易に行うための治具に合わせた潜と切り欠きを設けた。また、堰には、そのド吉15の水相のみを取

り出せるように軸に添って穴をあけた。ミキサ部の残波の抜取りのため、有機相のオ パ フロ 流

路上端は、ミキサセトラ本体上国まで貫通とした。ミキサセトラ本体には、左右に各 4 つ、下部にー

つの保温用温水流路を設けた。

ミキサセトラの構成は、 10段を有する抽出一洗浄パンクと、 8段を有する還元一逆抽出パンク、お

よび3段からなる 2系統の希釈剤洗浄器とした。必要な段数を組合せた後、ステンレス銅製のタイロ

ツド4本で同定した。各段の接合面の水相および有機相流路からの漏洩防止のため、 OリングはHN03

と有機溶媒に耐J陀を持つニトリルゴム製とした。また、給液ユニットを挿入することで、任意の位置

に溶液の供給を可能とした(図7)0 puフィード液、抽出溶媒および洗浄用希釈剤の供給は、グロー

プボックス内に設置した4基の電磁定量ポンプ(イワキ製、 EX-AlOSH-I00S)によって行った。スクラ

ブ液および逆抽出液は、グロープ'ボックス外に設置した問機種のポンプから、液体導入系 (5.2.4(4) 

参照)を介して供給した。

ミキサセトうは図8および写真3に示すように階段状の架台に設置し、重力により各パンク聞の液

体の円滑な移動を容易とするため各段の間隔は可変とした。ミキサセトラおよび架台が転倒しないこ

とは解析により確認し、架台は十分な努断応力を有するスタッドボルト(附)4本でグロープボックス

底面に固定した。さらに架台の各段と厨には、滑り防止のためゴムマットを敷き、その仁に万ーの汚

染拡大防止用のアクリル製トレイを設けた。

4.3性能試験

グロ プボックス内に設置する前に、使用状態に組¥'Lて、水と30%TBP-n-Dooec釦 eを用いてコー

ルド試験を実施し、有機相と水相の対向流が得られ、撹f作牢.分離がf行Iわれることをd碍存

その流量は、 NUCEF精製工程の条{件芋に対して、 卜分な余裕があった。さらに、水相と有機相を入

れたまま24時間放置し、後続部等から洩れが無かった。

6 
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5. グロープボックス

5.1設計条件

HN03溶液中でのPu02の溶解、 N02ガス吹込t去によるpuの原子価調整、およびミキサセトラによるh

精製を行うため、グロープボックス内部は相当苛酷な腐食'性雰囲気となる可能性がある。したがって、

本グローフ'ボックスの製作にあたっては、耐食性に優れた材料を使用する。

また、本グローフ'ボックスの設置場所は燃科研究棟調製室(101号室)とし、グロープボックスの

排気系は既存のダクトに接続する。調製室内の配置および排気ダクトとの関係を図9に示す。

さらに、グロープボックスの性能は、施設検査等で要求される以下の7項目を満足しうるものとす

る。

1)負圧維持:グロープボックス内圧力は、周辺の作業環境(設置する室内の気圧)に対して、常時一30

土20mmAqを維持すること。また.負圧破壊および超過警報の設定圧力はそれぞれ-5および -55

mmAqであること。

2)気密性能:グロープボックスの気密性は、漏洩率 0.1vol%/h以下であること。

3)耐圧強度:グロープ.ボックスの耐圧強度は:t150 mmAqであること。これは推定される最大負圧であ

る排気ダクト圧力(約一130mn凶q)に耐えうる強度であるためである。

4)耐震安全性:内装機器を設置したグローフ'ボックス全体が水平地震力 0.36に町、えうる構造強度を

有すること 0

5)換気回数:排気風量が、グローフ.ボックスの換気回数として10回A以上であること。

6).i昼伝性能:グローフ+ボックス周辺作業位置での線量当量率が一時間あたり20μSvを超えないこと

(これは、核燃料物質の使用等に関する規則第2条の 5第10項に定められた遮蔽性能、 「人が常時

立ち入る場所における外部放射線の線量当量を一週間につき 1ミリシーベルト以下とする能力を有

する構造であること。」を満足するための基準である)。従来のグローフ.ボックスのでは、精製後

400日を経過したPu(精製直後の同位体組成〈重量%)は、 238PU1.0、239Pu75.0、240Pu18.5、

241pU 5.0および<
42Pu0.5とする)の使用を考慮しているのに対し、本グロープボックスでは、精

製後 241Puの 1半減期(14.4年)を経過したpu100 g~ 1回の試験で酎及うこととし、外部被爆の解

析では従来のグロープ'ボックス以上に留意する。

7)グローブボックス内温度:常時60
0
Cを超えないように、グローブ'ボックス内温度を管理すること。

5.2仕様と製作

5.2.1グローブボックス本体，架台および遮蔽体

図10および写真4にグローフeボックスの概要および外観を示す。硝酸酸性雰閲気下で使用するため、

耐腐食性に優れたステンレス鋼(SUS304L、厚さ 6mm)の板材を用いて、その本体(幅2，250mmX高さ

--7 -
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1， 000 rnm X奥1jl，OOO mm)を製作した。

グロープボックスは|古川I操作型とし、怒匝lは厚さ 10rnm の透明アクリル樹脂製で、おllii10{岡のグロ

ープポート(P N C -IJ!)'j、直径8インチの黒色ベークライト樹脂製)を取りつけた。グロープ'ボ叶

クス側面には[AJ径300rnm のSUS304製の物I171搬出入uを、また、他Jjの側|耐には隣擬するグロープボッ

クスとの連結ポート (SUS304製， 1人]任300mm)を設けた。これらのポートのいI話は、カウンタパラシス

付SUS304製とし、問時には気街が得られる構造とした。

グロープボックスを取り付ける集合(I高さ900mm)は、等辺山形鋼(SS41製、料90rnm X厚さ 10rnm) 

による溶接組立構造とした。 l耐震設計上;十分な安全硲度を有するよう、架子?とグロープボックス本体

は、 M8のスタッドボルト 16本を用いて固定した。さらに、架台と建屋床[!liは、 M10のアンカーボルト

32本で固定した(間11参mn。

使用する最も厳しい条件について外部被曝線量を評価した結果を考慮し、設計条例を満足するため

に、グロープボックス窓I函の遮蔽体には厚さ 50rnmの透明含鉛アクリル樹脂(鉛‘号室2rnm、協和1ガス

化学株式会社(現クラレ株式会社)製)を使用した。これは相当な電量(片田i-枚あたり約100kg)であ

るため、グロープボックス本体に固定して架台のみで支持することは行わず、衝立昭の遮蔽材として、

グロープボックス本体より分離して設置することで十分な耐震安全性を確保した。

5.2.2給排気系

図12に給排気系統図をぷす。給気系はSUS304製3インチ配管を使用した。給気口部に設置した電動

三方弁(SUS304製、 [1径3インチ)により、給気を空気とアルゴンガスに切換えることが可能である。

電動三方弁を介して供給される給気は、 300mm角のアスベストセパレータ付のHEPAフィルタ(定格風

量 3.85m/h、捕集効率 99.97%以上)を通過後、グロープ.ボックス内に設けたディストリビ'ユータを

通して供給した。

電動三方弁は、手動切替と自動切答の選択が可能とした。自動切替を選択時は、グロープボックス

内温度が60
0

Cを超えたとき、グロープボックス内に設置した温度上昇検出素子て・これを冷知し、消火

のために給気を空気から自動的にアルゴンガスに切換わる。また、給気がアルゴンガスの際には、グ

ロープボックスの負圧が一10mmAq以上になると、アルゴンガス供給系配管に設けた電磁弁が閉じて

負圧破壊を防止する。この圧力調節は、別に設置する接点付微圧指示計によって行う。

排気系は、給気側と同様に、 SUS304製3インチ配管と、 300JIITI角のアスベストセバレータ付の高性

能エア(HEPA)フィルタを使用した。グローフeボ‘ックスまたはダクトの急激な負圧変動を緩和するため、

排気系には背圧ダンパを設けた。

5.2.3警報装置系

グローブ.ボックスに発生した下記の異常は、現場で嘗報と表示灯で発報すると同時に、燃料研究棟

の集中監視盤へ発信する。

1)グローブボックス負圧異常:グロー7.ボックス負圧が破壊(-5mrr凶q以ヒ)およひ超過(-55 rnmAq)兵

下)した場合に、ステンLス鋼製ダイヤブラム式上下限接点付微圧指示計(目盛範阿一 150~ + 

8 
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50 nunAq)により検出し、響報を発信する。これらの讐報は自己保持と臼動復帰の送択を i'Tiitとし、

グロープボックス使用時は前者に、無人時は後者に設定する。

2)グローブボックス内温度異常:グロープボックス内温度が60DCを超えたときに、グロープボックス

天井部に設置し接点接触式の温度上昇検出素子により検出し、瞥報を発信すると同時にグロープボ

ックスへの給気を空気からアルゴンガスに切換える。

5.2.4外部との取合い

本グロープeボックスは、多目的な利用のため、吸光光度計用ファイパ、電流、液体などのグロープ

ボックス内への導入部分が多いことと、 γ線測定窓の設置に特徴がある。これらについて以下に述べ

る。

1)光ファイパ導入系:眼光光度計の光ファイパをグロープボックス内に導入するため、天井部に直径

36酬の穴を設け、エポキシ樹脂で光ファイバをフランジに封着することで気密性を確保した光フ

ァイパ導入用フランジ(図13参照)2式を設置した。フランジとグロープボックスの気密は、バイト

ン製パッキンにより確保した。

2)γ鶴測定容:低エネルギーのγ線を測定するため、厚さ 5mm、直怪80酬のアクリル樹脂製の測定

窓をグローブ'ボックスの物品搬出入口側に設けた(図14参照)。使用しない時には、グロープボック

ス内外に、 Oリングにより固定するSUS304製の蓋と、ネジ込み式のSUS304製の蓋をそれぞれ取りつ

けられる構造とした。

3)電流導入系:電気信号、動力用交流および直、流電流をグロープボックス内に導入するため、フラン

ジ型貫通電流導入端子3式を連結ポートが設置されている側面に設置した。これらに使用した導線

の種炉吻よぴ数は、 φ0.5lIIllの耐熱ビ‘ニル簡泉 31本(電気信号1、 600V MLFC 3.5 mm2 12本(動

力用交流)、および 600VMLFC 5.5 mm2 11本(直流電流)である。ブラシジは、導線の撚りを戻

した部分をエポキシ樹脂でフランジに封着することで気密性を確保する構造である。

4)液体導入系:Pu精製実験に使用する試薬類を導入するため、 SUS304製配管、グロープ.ボックス内側

の逆止弁、外側のニ一ドルパルプからなる液体導入配管3式を、連結ポートが設置されている側面

に設けた。

5)気体導入系:原子価調整試験等に使用するため、物品搬出入口側に、気体導入系3式(窒素(N2)ガ

ス用 1式， N02ガス用2式)を設けた。グローフ'ボックス貫通部はSUS316製の1/4インチ配管を溶

接し、グロープボックス内外にニ一ドルパルプ、外側パルプの上流側にガスライン用HEPAフィルタ

および流量計を設げた。フィルタは、万一の逆流による気体導入系の汚染拡大を防止するため、粒

径 0.3μmの微粒子に対する捕集効率 99.97%以上とする。 N2ガス用フィルタには日本ミリポア社

製、開邸06WS1を、 N02用フィルタには同社製、 WGFG02PS1をそれぞれ使用した(3.2(2)参照)。

6)予備導入口:グローブボックス内外面に盲フランジを取りつけた8US304製の2インチ配管を、グロ

ープボックス左右側面に各3式を設けた。
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5.3性能試験

グロープボックスの製作にあたり、工場製作過程および現掲設置時に外観検査、寸法検査を実施し、

品質管理には万全を尽くした。グロープボックスの閉じ込めに直後関係する構造部については、工場

において材料とミルシートとの照合確認を行い、溶接部については液体浸透探傷試験法により浴接欠

陥がないことを確認した。科学技術庁の施設検査の対象である項目のうち、とくに重要であるものを

以下に述べる。

(1)気密試験

グロープ'ボックスの漏洩率は大気圧比較法で測定した。これは、グローフ.ボックス内圧力を 60 

mmAq以下とした後に給排気系を遮断し、負圧の変化を測定し、得られた値について測定時の温度およ

び大気圧の変化を補正して漏洩率を算出する方法である。 温度変化はグロープボックス内に設置した

べックマン温度計(読取り精度 O.l.C)を用いて、室内の大気圧はフォルタン型気圧計を用いてそれぞ

れ測定した。一時間にわたって測定した結果、漏洩率は0.013vol%/hであり、原子力安全局の施設検

査の基準値0.1vcl%/hを十分満足した。また、原子力安全局の施設検査には含まれていないが、自主

検査として実施したフロンガスを用いたハロゲンリーク試験(検出限界 1x10-4 atm.cc/sec)による

耐圧漏洩試験では、 150nmAqの加圧条件下で漏洩は検出されなかった。

(2)瞥報試験

負圧異常箸報は設定値ですみやかに警報を発信し、現場および燃料研究棟集中監視盤での警報吹鳴

および表示灯点灯を確認した。

温度上昇警報試験では、 57.Cの温風を温度検出器に吹きつけ、警報作動までの時間を測定した。そ

の結果、 18秒で讐報が作動し、三方弁が作動して給気が空気からアルゴンに切換えられることを確認

した。

6.あとがき

装置の設計・製作、許認可申請、および性能検査等を予定期間内に完了することは、かなり厳しい

日程であったが、製作した試験装置ならびにグロープ伊ボックスの性能は満足できるものであった。

これらの作業において特に注意した点は、 1)大量(100 g)のhを取扱うため榔暴の低減化、向溶液

容器の転倒防止、漏洩防止等の安全対策、 2)強酸(HN03)、N02ガス等の使用のため、装置、グロープ

ボックスのみならず、配管、フィル夕、 Oリング等の材質についても耐食性を配慮した選択、 3)種々

の試験、分析を行うために、グローブボックスの取合部が多くなり、それらの整合性と気密性に対す

る注意、 4)グロープボックスの製作にあたっては、その表酎』皇室率を低くするため、厚い遮蔽体(含

鉛アクリル 50mm)を使用したこと、さろに、 5)耐震設計を満足するための衝立型遮蔽体の採用であ

る。

なお、これらの装置を用いた試験の成果は別の機会に報告する予定である。
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付録分析機器の整備

A. 光ファイパー型吸光光度計

本装置は、溶解したpuの酸化状態、 N02ガス日欠込法による原子価調整試験の際のpu原子価の組成を

測定するために使用する。グロープeボックス内で測定するため、グロープボックスとの接続が鰐単で、

取扱が容易な光ファイパー型の吸光光度計(GuidedWave社製)を採用した。システム構成を図A-l

に示す。本装置は、セルを使用せず試料に直接測定用プロープを浸演することに特徴がある。以下に

主要な仕様を示す。

(1)測定機本体(モデル200-20)

Pu(III) 、Pu(N) 、およびPu(羽)の吸収ピーク波長を考慮し、測定範囲は 350~1000 nmとした。こ

のため、検出器はシリコン検出器で、ハロゲンータングステンランプを光源とした。スキャン方式は

グレーティング方式、スキャン速度1200nm/minである。波長精度は士0.42nm、波長再現性 0.008

m、測光レンジ 106
である。

(2) 10チャンネルマルチプレクサ(モデル Mux-121)

本機器は10個の測定点を任意の見町亨で測定するために、測定チャンネルの切替を行う。

(3)マルチプレクサ対応型専用コントロールユニット

本機器は、測定波長域の設定、各チャンネルの測定順序および測定のスキャン幅の決定など、測定

器本体およびマルチプレクサの制御を行う。そのほか、測定データの処理ならびに保管が可能である。

データ保存のため、 20メガバイトのハード、ディスクを内蔵している。また出力機器としてプリンタを

装備する。

(4)吸光度測定用プロープ

本プロープは、試料溶液に浸演する方式である。光ファイパにより導入された光はチップ部の金ベ

ース・ロジウムミラーで反射し、もう一方の光ファイパを通ってシリコン検出器に導かれ、この間の

減衰を検出する。光路長は10醐である。プロープ本体はSUS316製で、 3mあるいは6mのケーフソレが

接続する。

(5)フランジ付接続ケーブル

光ファイパをグローブボックス内に導入するために使用する(5.2.4の(1)参照)。これは、 10本の

ケーブルをエポキシ樹脂でフランジに封着することにより気密牲を保つ。ケーブル長は 6mて、ある

(図13参照)。

Pu(N)およびPu(VI)を含む4M HN03溶液の吸光度測定を行い、装置の基本動作を確認した。測定ス

ペクトルの一例を図A-2に示す。Pu(N)の480問、およびPu(VI)の830nmの吸光度ピークが観測さ

れ、それぞれの漉度が測定できることを確認した。本装置で測定可能なpu濃度の範囲は約1O~1 ， 000 

略/R.であった。
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B. γ線放射能測定装置

本装置は、Pu02の溶解、原子価調整および精製試験においてY線放出綴極(日9PU.2.0Pu. 24 'PU. 

241伯1，237U等)の定量、あるいはこれら核積の挙動を調べるために用いる。そのため、これら綬種の

γ線スペク卜ルをPHAモ ドでデータ収集すると同時に、 HCSモ ドで2系統の着日ピ クの計数経時

変化を測定できる装置とする。放射線測定システムの構成を関B-lに示す。

(1)検出器およびその遮厳体

本検出器は、アクチノイド核種が放出する低エネルギ γ線スペクトル (25~1000 keV)を高効率

・高分解能で測定できなければならない。また、高エネルギー γ線によるコンプ卜ン散乱の影響を受

けにくいタイプであることが望ましい。これらの条件を満足する測定器として低エネルギー測定用ピ

ュアゲルマニウム(Ge)同軸型半導体検出器(ORTEC社製 LO-AX-51370-20-P)を選定した。さらに、グロ

ープ.ボックスの側面に設げたy線測定窓に検出器の位置を調節できる栄台と、低パックグラウンドと

するための遮蔽体(東京遮蔽機器製)を検出器の周囲に設けた。この遮蔽体は、厚さ 50rranの鉛と内側

の厚さ 20!1IIlの無酸素鏑の筒ーからなり、鉛の特性X線の発生を防止する。測定試料の放射能が高い場

合、検出器の前部に無酸素銅製コリメータ(口径 10mm)の設置が可能である。図B-2にG巴検出器、

遮蔽体および架台の概略を示す。

(2 )測定試料固定部

グローフ.ボックス内側には、液体の測定試料 (5mlパイアル瓶又は1mlポリエチレン蓋付き容器)

およびインライン測定用液体試料導入配管を一定ジオメトリーで測定できる、可変タイプ測定試料固

定部を設けた。グローフ.ボックス内のpuおよび 24'Am核種からのγ放身す能の影響を抑えるため、鉛ブ

ロック(厚さ:印刷)の遮蔽体で試料固定部を覆った。図14に測定試料固定部およびγ線測定窓の

断面図を示す。

(3)データ処理装置

波高分析のためのマルチチャンネルアナライザ(MCA)、およびデータ解析のためのパーソナルコ

ンビュータ 1式、プリン夕、 X Yプロッタで構成する。前者はセイコ -EG&G製スーパーインテリ

ジ、エントMCA (7800 -8A2)を採用したー本機は、波高分析を行うPHAモードと、着目γ線のピーク

面積の時間変化を記録する HCSモードの2種類の同時測定とそのモニタリングが可能である。データ

解析用プログラムとして、 MCAの制御・データの入出力・保存等を行う fMCAエミュレーシヨン

プログラム」、エネルギ較正および核種分析を行う「ガンマ核種分析プログラム」、ならびに rxy

プロット作図プログラム」の3種類を装備した。

h同位体および，24'Amからの低エネルギーγ線を有効に検出できることを目標としたので、検出器

の性能は、 57COのおよび55Fe(フランス原子力庁LHRI製のy放身す能標準線源)を用いて検査した。そ

の結果、 67CO122 keVピークの半値幅FW聞の合格基準 (625eV以下)に対し実測値 579eVが得られ、

また55Feの5.9keV (Mn KαX線)のピークのFW聞の合格基準 (370eV以下)に対し314eVが実測さ

れたことから所定の性能を有することを確認した。

図B-3にpu溶解試料をPHAモードで測定したγ線スペクトルを示す。また、ト1CSモードで2系統の

異なった核種の着目ピークの計数の経時変化を測定できることを確認した。
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C. 滴定装置

本装置は、 pu溶液試料のpuおよび遊離酸湛度を自動的に定量するものであ旬、すでに分析グロープ

ボックスに設置されていた Metrohm社の自動記録式電位差滴定装置を、同社製の新型機種(686型)に

更新した。設置に際して、分析グロ プボックス内への送液および電気信号の取合い部分は若干ーの更

新を除いてそのまま使用した。

装置の性能を確認するため、 G.R.Water、buryらの方法a)を、中野ら b)、加藤ら c)がさらに改良した

方法を用いてhの定量を行った。すなわち 3M HN03溶液中で、過酸化銀(AgO)によりhを6価に酸

化したのち、スルファミン酸を加えて過剰の過酸化銀を還元除去する。わずかに過剰の既知量の2価

の欽を加えて6価のpuを4価に還元する。禾反応の鉄(II)を重クロム駿カリウム標準溶液で電位差滴

定してpu量を求める。同一試料について3回測定した結果、変動係数は 0.1%以内であり、優れた再

現性で、 pu濃度が測定可能であることがわかった。

参考文献

a) G.R.Waterbury and C.F.Mets : Anal. Ch巴m.31， 1144 (1959) 

b) 中野啓園、大西紘一、大内義房:分析化学， 19， 1293 (1970) 

c) 加藤義春、山本忠史、武藤博、木原壮林、本島健次:日本原子力学会誌， 13， 627 (1971) 
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