
∪.D.C.539.1占.082.8

亜 酸 化 窒 素 化 学 線
Nitrous Oxide ChemicalDosimeter

量

谷
T6ru Tこkatani

計

通* 関 遺 治*
Michiharu Feki

内 容 梗 概

放射線線量測定方法に:-ま物理的方法と化学的方法がある｡化学線量計は物理自勺方法を用いた測定器と比べ,

検知部を′｣､形とし任意の形状にでき,吸収線量を測定するなどの特長をもっている｡化学線量計には種々の物

質が用いられているが,いずれも108rまでの線量しか測定できない｡ここに用いた亜酸化窒素線量計は亜酸

化窒 が放射線の作用により,窄素と酸素に分解することを利用して放射線線量を測定するのであるが,r線

線量計として本報では亜酸化窒素をガラスセルに封入し,60Cor線で照射し,分解生成物である(窒素+酸

をサーミスタ圧力計で測定し,照射全線量と分解生成した(窒 +酸素)圧力の間に直線関係があることを明

らかにし,線屋計としてすぐれたものであることを示Lた｡,この線量計は8･4×103～1･4×106r/bの線量率で全

線量8.4×105～1.0×109rの問で±10%の誤差で使用できる｡0-～50つCの問で温度依存性がなく,照射後の安

定性良好で測定値は加成性をもつ｡照射セルは5¢×50mmくらいまで小形化され,測定も簡単に行なうこと

ができる｡

l.緒

放射線線量測定方法にほ物理的方法と化学的方法がある｡化学的

方法を用いた化学線量計は物理的方 を用いた放射線測定器に比

ベ,(1)検知部が′J､形である,(2)検知部を任意の形状とするこ

とができる,(3)吸収線量の測定を行なっている,などの特長があ

i),両法ほそれぞれ適当な使用範囲を分担していくものと考えられ

る〔ン

化学線量計のうち,109r(レントゲソ)の入線星を測定すること

ができるのは亜酸化窒素線量計のふである｡しかし7■線を測定する

H的の亜酸化窒

な線量

線量計はまだあまり研究されておらず,測定可能

囲,線量率依存性などが明らかでなく,しかも使用に際し

て非常に不便であるということになっている｡

本経でほ亜酸化窒素線量計について不 な点を明らかにするとと

もに,実用に便利な測定方法,測定器などを試作した結果について

述べる｡

亜酸化窒 〔正しくは酸化(二)窒素〕は常温で気体として存在し,

最近は笑気として麻酔用にボンベに入れて市販されている｡その放

射線による分解機構忙ついてはDondes(1)により調べられたが,最

終的にほN20→N2+02+NO2の反応式にまとめることができる｡

Dこ)ndesはこのようにして放射線分解の結果生成する物質を(1)

(二)酸化窒素NO2を比色法で定量し,(2)聴酸化窒素および(二)

酸化窒素を冷却して凝縮させ,残存する(零 +酸素)をガス容量分

析によって定量し,これらの定量値と照射線量の間に直線関係が成

立することを示し,線量計として用いることを提案した〔〕しかし,

(1)の(二)酸化窒 の比色は 殊の比色管を照射セルとして用いな

ければならないので,任意の形状,大きさのものを用いることがむ

ずかしく,しかも測定線量範囲が限られている｡(2)のガス容量分

析はかなり複雑な装置と調整を要し,手軽に測定を行なえるとはい

いがたい｡それゆえに,分解 成ガスの定量をもう少し簡単に行な

うことができるような方法を見出すことが亜酸化窒

化には必要である｡

亜酸化窒

線量計の実用

の放射線分解で生成するガスの圧力は,残存亜酸化窒

素を冷却して凝縮させたのちには数mmHg以下と推定される｡こ

の範囲の圧力を測定するには水銀圧力計が用いられているが亜酸化

と水銀は7一線照射に際して反応し,水銀表面に黒色微粉末を生

じ これがガラス壁に付着し,水銀メニスカスの高さの測定が不可
*
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能となるL.それで,この線量計には水銀医力計を使用することがで

きないし〕また油比加1一も一般に用いられているが,この場合にほ柵

が放射線分解をLてガスな発生するので用いることができない._.ピ

汁空■-.1｣ビア離電計選良ニーフ 熱電唯真空計,フィリ､リブス真空計,ク

ヌートセン頁空計などでは数mmHgの圧力測碇ほ不可能であるか,

またほ精度が良くない｡これらは伴トロソ貞空計とともに検知部が

大形で線量計とLて使用するには不適当である｡,隔膜圧力計は,放

射線の吸収のおそれがあるため,金属材料を使用できないL,また

′ト形のものの 作が困 であるu

このように大部分の真空計は亜酸化窒

が,サー

線量計には使用できない

スタ圧力計ほ測定圧力範囲も適合L-ており,検知部が′｣､

形であり,付属測定器も簡単なものでよく,この日的には最も適当

な圧力計であると考え,これを使用することにした｡

2.実 験

2.1亜酸化窒素

これは昭和電工株式会社製40.6レポンベ入りのものを使用した｡

市販品にほ不純物として種々のガスが混在していることが考えられ

たので精製して使用した｡

亜酸化窒素を精 するには,まず液体窒 で冷却したトラップを

通して凝固させ,この温度では凝縮しない窒素,水素を真空ポンプで

排気して く｡次にドライアイスートリクロロエチレン寒剤(一80〇C)

で冷却したトラップを通し,この温度で凝縮する(二)酸化零

酸ガス,水を除いた｡

22 照射セルヘの封入

このようにして精製した亜酸化窒

,炭

を照射セルに人れ溶対する｡

弟1図に照射セルをホす..

亜酸化窒素を封入する際の圧力は,測定しようとする線量により

数mmHg～760mmHgの間に区分する｡Jこれは分解生成する(窒

素+酸 )の圧力を測定するに都合のよい大きさとするために行な

った区分である｡
2.3 サーミスタ圧力計による圧力測定法

舞l図に示したように照射セルにはサー

サー

スタを封入してある｡

スタに一定の強さの電流を通じると,サーミスタは加熱され

る｡照射セル内の気体の種類および圧力によりサーミスタの放熱状

態が異なるゆえ,サーミスタの温度はそれぞれの状態に応じて低下

する｡サーミスタの温度をセルの中が真空の場合と同じに保つにほ

電流をより多く流さなければならない｡サー スタに流す電流を
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第1図 亜酸化窒素量計照射セル
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第2図 亜酸化窒素線量計圧力測定回路図

f,セル内の気体の圧プJを♪とすると,

f2=茸1♪+∬2

の関係が成立することが知られている｡ここでglは気ミ体の種類に

より,足2は気体の種 によらない恒数である｡しかし この関係は

fの値の広い範閃でほ成立しないので,各サーミスタごとにまえも

って亜酸化窒素を封入するまえにf2-せ関係を測定しておかなけかば

ならない｡

f2一寸関係の測定は舞2図に示Lたホイトストンブリッジに接続し

て行なった｡すなわち,セルを10｢5mmHgの真空とL ブリッジの

Ra-R4を調節してGが振れなくなる点を求め,そこでR3-R4を国定

する｡そのときの上がAmの読みから求められ,(1)式のg2に相当

する｡サーーミスタの圧力に対する感度を良くするために∬2は1mA

以上であることが必要で,Bの電圧を適当に選んで1mA以上とす

る｡次にセル内の圧力を順次1mmHgまで高めてゆき,各圧力に

対応する巨をR7-R9を調節LてGの振れなくなったときのAmの読

みから求める｡このようにして測定Lたま2-せ関係の数例を策3図に

示す｡この際にセル内に入れる気体は,窒素と酸素の熱伝導度が非

常に近いため,放射線分解でf`1三じると同じ窒素,酸素の割合の混合

気体を用いる必要はなく,空気を用いてよい｡

f2｣,関係はサーミスタごとに異なった特性をホすが,♪の比較的

大きい伯を測定しようとする場合には傾斜の′｣､さいものを,♪の比

較的小さい値には傾斜の大きいものを用いるようにする｡
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スタ庁力計の㌘-せ関係

ま2っ関係の測定が終ったら2.2に述べたようにLて亜酸化窒素を

封入L,溶対する｡この際,亜酸化窒素ほ一部ではあるが,酸水素

焔の高温の影響を受け熱分解し,窒素や酸 を生じるので,ふたた

びfを測定し照射前の真の♪を求め照射後の♪の測定値から差引か

なければならない｡

サーミスタは教権の金属酸化物を焼結して作られ,放射線に対し

ては安定であると考えられるが,念のため全線量6.6×108rで照射

L,照射前後のよ2っ関係を比較した｡その結果,測定誤差の範囲内

でほとんど変化がみられず,この程度の放射線線量測定に使用でき

ることがわかったし.

2･4 ムOCoγ線照射

線量率2･0×105r/hまでは[lよ製作所の設備で,それ以上は日本

原千力研慄所の設備で行なった｡日立製作所の設備は昭和36年3月

8日にラドコン∵標準線量計で線量率を測定した｡原子力研究所のも

のは昭和36年2月1｢lに決められた値(2)が通知されている｡本報

告で用いた線量率値はこれらの値に,照射実験までの期間における

60Coの崩壊による減少を補~1[して用いた∴

3.実験結果および茸察

3.1照射セルの小形化

亜酸化窒素を封入し,7′線照射を行ない,線量を測定するに用い

るセルほ実験の進行につれて策l図A→Bとしだいに小形化して行

なった.｡しかしA,Bの形式のセルでは,♪の測定の際に弟2図に

ホしたように,主容積を占める部分を液体零

素などを凝固させ,サー

で生成する(窒素+酸

で冷却し,亜酸化窒

スタ封入枝管を氷で冷却して放射線分解

)の虻ノブを測定する｡このようにセルを二

つの部分に分け,2種の冷媒を用いて冷却しているかぎり,小形化

にほ限界があることはいうまでもない′､

しかL検知部セルの小形化は,頭初に述べたように,化学線量計

の特長の一つであるので,いっそうの小形化が望まい､｡それで弟

1図Cに示Lたように枝管のないセルを試作した｡

この､J▲法ほ約5?ix50mmで,サーミスタ封入を行なうことがで

きる最′J＼限度のものである｡このような形式のセルでタを測定する

にほ,サーミスタ封入部まで液体窒 に漬ければよい｡このように

Lても♪の測定は支障なく行なわれ,操作も簡単化されることがわ

かった._.

3】2 全線量と(窒素+酸素)圧力の関係

種々の形式のセルを用い種々の条件で測定した全線量と(窒素+

酸素)圧力(♪)の関係を舞4図に示す｡すなわち106～109rの範囲

ではr-せは良好な再縁関係を示す｡最小自乗法によりr-せの関係を

求めると

♪=1.07×10~7r

となる｡(2)式により♪を求めたときの 差は±10%であった｡

Dondesはセル中にU23502を封入し原子炉中で中性子で照射し,

U235の核分裂に伴って放出されるノ弓,r線の線量測定に亜酸化窒素

線量計を用いた｡Dondesの結果では3×107r以上の線量では直線

関係から多少かたよっているが,本報の結果は109r までまったく

こ､⊥
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第4岡 全線最-(軍素+酸素)圧力関係

直線関係が軋■.′二していることが著l__い相違-~(さある.〕この原lノ舶土_-1二と

して両実験で照射に周いた~放射線の線質が異なっているためと考え

られる｡

このように亜酸化窒 線量計は106′､109rの60Co7ノ線線量範囲内

ではすぐj~した線量計ということができ,ほかの化学線量計が1伊r

までしか用いられないことと比べ,著しい特長をもっているという

ことができるこ:

3.3 線量率依存性

第4図に示した結果ほ 8.4×103～1.4×106r/11の閃で種々の線量

率で照射を行なちたもので,線量率依存性はほとんどみらjLない二

Dondesの結 でほ3×10Tr以上では線量率依存性があり,本報の

結果と多少異なるが,3.1に述べたユうに線質が異なっているため

に起こ-二,たことと考えられる-

3.4 温度依存性

木研究でほげCおよぴ5nO(二に心いても腔牲し､温度依存性せ検討

したが,常温押摘ナの結果と比べ粁t∴い机与l畑亡兄rっ二ぃなかった,

3.5 照射後の安定性

7ノ線照射終j′裡測′定までに放匿する時間が測定値に影響するかと

匪㊧頑匪◎頑匪㊥頑
特許舞286707号

特 許 の

原 子 炉 の 核 燃

原一丁炉炉心ほ,中性｣二束が炉･1一心部で高く,外部にドりって供くなる

サイン分布をし.ているので,燃料棒を装てん後,炉内で移動L･たい

と各燃料棒ほ配置された位二i#の条什に従った中性十照射を動1【て,

k応することになり,か心郎の反応状態を小葉等なものとする1

この先明ほ,新11-㌔-燃料棒が廃棄体となる問に,どの燃料棒も均一

な中性丁牒射を受けるようにし,また炉運転中,か心のいずれの部

分でも中性子照射最によって決まる性質が一様な燃料棒の配間を布~

なえる方法を提案するものである一｢

この発明による炉心ほ,同心11状にして,2N本の燃料棒からな

る層,つまり匝=こおいてR-R2R…ぅにホすように分割された型に楢戊

されるハ

燃料を入れ伴える際には,･巨心の層Rlと最外部の屑R=iに,各層

1■I休の-､【キ数,つまりⅣ本あての燃料棒が装てんされる.- そこで,

Rl層に装てんされたⅣ木の燃料棒は,次の人啓時にほR巳層に移さ

れ,さらに次の人唇時にR=i層に移される-./JまりRl､R竺,R3の各層

で
一定期間.順次にflく欄･を′受けたのち,か外に取り附される｢.一ノノ

1i=i層に装てんされたものは,これとほ逆の〃向において,R:i､Ro,

K一の順序で移さか各層で-･定期間照射さか†二の-モ〕か叶に恥りFHさ

1_lニ1

うか

で(窒

ベた｡その結果少なくとも25日間の放置では測定誤差範囲内

)圧力は不変であることがわかった｡

このように亜酸化窒

ガ〕,

は照射後の安定性が良好であるた

申で照射を中l卜し いったん線量を測定し,また照射を続け

て線量を測定するということが可能である｡すなわち,この線量計

は測定値に加成性があることがわかる｡弟4図に破線および矢印を

付した測定値ほ,このように途中で照射を中_lヒし線貴酬定材可何も

行たったものを示す｡

4.緯

亜酸化賽素なガラスセルに封入し,60Coフ･ノ線でJ朋､｣`し,分解生成

物である(窒 +酸素)をサーミスタ圧力計で測定し,照射全線量と

分解生成Lた(窒素+酸 )圧プJの間に直線関係があることを明らか

にし,線竜計としてすぐれたものであることを示した｡この線量計

は8.4×1n3､･1.4×106r/hの線量率で全線量8.4×105～1.0×109rの

間で±1n_?gの誤差で使用できる.っ 0～500Cの間で温度依存性がな

く,照射検の安定性が良好で測定伯は加成性をもつ｡照射セルは坤

×50nlnlくらいまで′｣､形化され,測定も簡単に行なうことができ

る｡

これほいままで用いられている化学線量計と比べて,特に109r

までの人線量測定が可能であること,小形であること,照射後の安

定性の良いことがすぐれている｡

本研究は35年度原子が【上和利用委託研究費を交付されて子_fなった

ものである.二.研究を行なうにあたり,ご指導いただいたl~トーヒ 作所

中央研究所北川部長,60co7′繰照射を願った斎藤]三任研究員,繁川

研究員,サーミスタ製作を願った二木｣三任研究員に厚くお礼申し.卜

(-fる｢､また随時協力いただいた当研究宅[巨井主任,寺西研究

験を担当tた開口部夫君にお礼申しあげる｢
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すなわちこの発明は,燃料棒の入れ替えを行なうに,内側に入れ

外側に移していく燃料棒の流れと,外側に入れ内側に向け順次移し

ていく燃料棒の流れを組ムfけ)せ,苓燃料棒に均一な｢巨性7一照射を

了j二ない,れいこお∈ナるJ叉応状態を均一一一なものとするヰ,のであり,こ

の発明によれは.前記したような目的を達成l_原十炉の渾転を良好

i∴1,燃料棒の紆手打件を高が)て,ことができろ.一二
=l一両)




