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仏国の CEA では、再処理廃液の沸騰事象での放射性物質放出に係る影響の評価に資するため、

実廃液を用いて沸騰乾固時の放射性物質の移行割合を調べる実験を実施している。実験で得られ

た放射性物質の移行割合のデータを、実機での放射性物質移行量評価に適用できるかを検討する

ためには、本事象での放射性物質移行のメカニズムを解明することが重要であり、文献に記載の

情報から参考となる情報の抽出を試みた。 
その結果、廃液の沸騰事象で重要となる Ru の気相部への移行を支配する廃液の硝酸濃度およ

び活量に関するデータを得た。これらのデータをもとに Ru の気相への移行割合を推定したが、

実測値に比べ約 200 倍程度過大な推定となった。差異の原因として、廃液中で放射線分解により

生成される亜硝酸と共存する NOxが Ru の生成を抑制する可能性があることを示すことができた。 
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An experimental study of boiling event using actual radioactive liquid waste has been 

conducted and reported by CEA (Commissariat à l’Energie Atomique) for safety analysis of 
radioactive release accident of reprocessing plant. These experimental results obtained from 
open document have been analyzed to clarify the transfer mechanisms of radioactive material 
for applying these results to safety analysis of an actual plant.  

From analysis of these data, information have been obtained about concentration and 
activity of nitric acid of radioactive liquid waste in boiling condition on which ruthenium (Ru) 
transfer into gas phase depends.  Transfer rate into gas phase of Ru has been estimated 
using these data. The result is over estimated by 200 times compared with experiment.  It 
could be explained that NOx coexisting with nitrous acid generated radio-chemically suppress 
the Ru(VIII) formation in the liquid waste. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Keywords: Spent Fuel Reprocessing Plant, Radioactive Liquid Waste, Accident Consequence 
Analysis, Boiling Event, Ruthenium Transfer 
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１．はじめに 

 

日本原子力研究開発機構では、核燃料施設の確率論的安全評価手法整備の一環として事故影響

評価手法の開発を進めている。再処理施設の機器には、放射性物質の崩壊熱により内包する溶液

（廃液を含む）の温度が上昇するものがあり、このような機器では、溶液が沸騰に至ることを防

止するために冷却水により崩壊熱を除去する対策を施している。万一、この冷却機能が喪失した

場合は、溶液の沸騰までに時間余裕があり種々の対策を施すことができると考えられるが、全て

に失敗して溶液が沸騰に至ると機器内気相部への放射性物質移行量が増加し、施設外へ放出され

る放射性物質量が平常時より増加する場合があり得る。このような事象での影響を評価する手法

の整備に参考となる情報を得るために、関連する実験に係わる情報の分析を行った。 
 
沸騰事象は、冷却水の供給が断たれることで発生する (2)。冷却水の供給が断たれる原因（起因

事象）としては、冷却機能自体の喪失（冷却機故障、全電源喪失等）と冷却水の移送機能の喪失

（循環ポンプ故障、冷却水の供給ラインからのリーク等）がある。移送機能の喪失については、

各機器に共通の供給ラインで発生する場合と、各機器個別又は複数の機器固有の供給ラインで発

生する場合がある。各機器個別又は複数の機器固有の供給ラインで移送機能喪失が発生する場合

は、該当するラインに接続している機器が影響を受ける。水の冷却機能自体の喪失や各機器に共

通の供給ラインでの移送機能喪失の場合は、冷却水の供給を受けている全機器が影響を受ける。 
起因事象が発生しても溶液沸騰に至らないようにするための種々の安全対策がある。例を示す

と、1 系統でも冷却能力を確保可能な独立した冷却系を常時 2 系統運転し、1 系統の冷却機故障や

冷却水の移送機能の喪失が発生しても冷却が可能とする。2 系統の冷却機能が喪失した際には、

他の用途の冷却水系統を当該供給ラインに接続する等により対応する。冷却水供給ラインの移送

機能の喪失（循環ポンプ故障）に対しては、予備機への切り替えで対応する。また、全電源喪失

の場合は、２系統受電や非常用ディーゼル発電機等の対策がある。 
当該事象の影響は、施設外へ放出される放射性物質量で決まる。この量は、冷却不能となった

貯槽内の放射性溶液から気相部へ移行する放射性物質の量から、施設外へ移行する過程で除去さ

れる量を差し引いたものとなる。放射性溶液の沸騰では、溶液の温度上昇に伴う液面からの蒸発、

沸騰を開始すると液面からの気泡の離脱によって生成される飛沫のうち比較的小さい粒径の液適

がエアロゾル化する。さらに沸騰が進み溶液が乾固に至る過程では Ru 等の揮発性核種が揮発し

始める。このような事象が発生した場合の対応策を検討するためには、事象の推移を把握してお

くことが不可欠であり、再処理廃液の沸騰乾固時の放射性物質の気相部への移行量を精度良く評

価することが重要となる。 
 
フランス原子力庁（CEA：Commissariat à l’Energie Atomique ）の原子力安全防護研究所

（IPSN：Institut de Protection et Sûreté Nucléaire））では、再処理廃液の沸騰事象での放射性

物質放出に係る影響の評価に資するため、実廃液を用いて沸騰乾固時の放射性物質の移行割合を

調べる実験を実施している(1)。本報では、溶液から気相部へ移行する放射性物質量の評価に着目

して、物理的あるいは化学的なメカニズム基づく解析で利用可能なデータ等を参考文献(1)より導

出することを試みるとともに、それらのデータを用いて、Ru の気相部への移行量の解析モデルに

よる推定を行った。 
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２．実験の概要 

 

CEA 実験(1)では、Pu 富化度 5%の MOX の使用済燃料を再処理し、300 [ℓ/t] 相当まで濃縮して

得た廃液 400 [mℓ] を用いて、沸騰状態の気液平衡を測定するための実験及び廃液が沸騰し乾固

するまでの放射性物質の気相への移行量を測定する実験が行われた。それぞれの実験で用いた装

置の概要を図 2.1 および図 2.2 に示す。実廃液を得るために再処理した使用済燃料およびそれに

よって得られた廃液の緒言を以下に示す。また、廃液の主要な核種の組成を表 2.1 に示す。 
 
再処理燃料（Pu5% MOX 燃料）： 
 燃焼度：30,000 [MWday/t]、1550 [日]（4.2 年）冷却 
廃液： 
 発熱密度：6.6 [W/ℓ]、フリー硝酸：1.8 [mol/ℓ]、硝酸根：8.1 [mol/ℓ] 
 
図 2.1 に示す気液平衡の測定に用いた実験装置は、Othmer 型の気液平衡蒸留装置の要件を備

えており、これにより溶液の濃縮に伴う硝酸濃度の変化に応じた硝酸および水の蒸気圧の情報を

得ることができる。蒸発した硝酸と水蒸気の混合気体は凝縮器（Condenser）で凝縮され、凝縮

水の一部が蒸留槽に環流する。操作の初期段階では、気相部と凝縮水の組成は異なるが、環流に

より蒸留槽内の溶液が希釈され、気相部の蒸気と凝縮水の組成は徐々に近づき等しくなり気液平

衡状態に達する。このときの凝縮水の組成を測定することで気相部の組成を知ることができる。

気相部の組成から硝酸及び水蒸気の分圧が求められ、ラウールの法則から硝酸活量が計算できる。 
文献(3)よれば、廃液の濃縮過程での Ru の気相部への移行量は、硝酸濃度および硝酸活量で決

定されるとし、それに基づく硝酸溶液中の 8 価の Ru（以下、Ru(Ⅷ)と記す）の生成速度式（Sasahira
の式）を提案している。再処理廃液の沸騰乾固事象での Ru 移行量評価への Sasahira の式の適用

可能性を検討する上で、再処理廃液の沸騰時の硝酸濃度、硝酸活量に係るデータを得ることは重

要であると考える。 
 

表 2.1 廃液の組成 (1) 
化学種、核種 量 単位 

Mo 2.4 g/ℓ 
Zr 6.6 g/ℓ 
Fe 13.8 g/ℓ 
Ru ～0.04 mol/ℓ 
Ce144+Pr144 5,032 TBq/m3 
Sb125 118 TBq/m3 
Ru106+Rh106 4,603 TBq/m3 
Cs134 3,718 TBq/m3 
Cs137 11,255 TBq/m3 
全α核種 3,800 TBq/m3 
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図 2.1 気液平衡測定のための実験装置（参考文献(1)より転載） 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 2.2 沸騰乾固事象の実験装置（参考文献(1)より転載） 
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３．沸騰時の廃液の物性の推定 

 

3.1 硝酸濃度 
図 2.1 に示す装置を用いて取得した水－硝酸水溶液および廃液の気液平衡のデータを図 3.1 に

示す。また、図 3.2 に沸騰乾固実験での廃液の濃縮度の時間変化を示す。図 3.1 の廃液の沸点を

示す曲線は、廃液の濃縮度と廃液の硝酸濃度および廃液温度の関係を示している。一方、図 3.2
から沸騰の進展に伴う濃縮度の時間変化が分かる。これらを組み合わせることで沸騰乾固時の廃

液の温度変化および硝酸濃度の変化が推定できる。図 3.1 に示す廃液の沸点に係るデータを基に

求めた廃液の濃縮度に対する硝酸濃度と沸点の変化の関係を図 3.3 に示す。 図 3.2 に示す廃液の

濃縮度の時間変化と図 3.3 の濃縮度と硝酸濃度および沸点の関係から推定した廃液温度および硝

酸濃度の時間変化を廃液温度の実測値とともに図 3.4 に示す。廃液温度の実測値および推定値の

一致が良いことから、同様な手順で推定した廃液の硝酸濃度は、廃液の状態を推定する有効な情

報と判断できる。この硝酸濃度の情報を基に廃液の硝酸活量係数の推定を試みた。その過程と結

果を 3.2 節に示す。 
 
3.2 硝酸活量係数 
気液平衡状態にある多成分水溶液では、成分 i について Raoults の法則と実存溶液のモル分率

と活量係数の関係から(3.1)式が成り立つ。 
 

(3.1) 
 

pi ：気相での i 成分の蒸気分圧 
Pi ：単独での i 成分の飽和蒸気圧 
xi ：液相の i 成分のモル分率 
γi ：i 成分の活量係数 

 
図 3.1 に含まれる情報から、硝酸水溶液および廃液での硝酸および水の活量係数の推定を試み

る。図中の沸点は、濃縮に伴う各溶液の温度および硝酸濃度[mol/ℓ]、露点は、各溶液から発生し

た蒸気が凝縮してできた溶液（凝縮水）の硝酸濃度[mol/ℓ]を表している。凝縮水の成分割合と気

相部の成分割合は等しいので、凝縮水の硝酸濃度をモル分率に換算することで気相部の各成分の

蒸気分圧（合計は 1 気圧）が求まる。xi は、各溶液の硝酸濃度をモル分率に変換すれば求まる。

Piは各測定点の温度（100～120℃）での飽和蒸気圧である。これらの物性値は以下のようにして

求めた。 
 
(1) 凝縮水および硝酸水溶液のモル分率 
モル濃度のモル分率への換算には、文献(4)に記載の濃度および温度依存の硝酸水溶液密度デー

タを用いた。100℃以上のデータはないので、図 3.5 に示すように各重量分率のデータを温度の 2
次式で近似し外挿で求めた。廃液および硝酸水溶液と平衡状態にある凝縮水の温度は、25[℃]を
仮定した。 
 

iiii xPp γ=
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(2) 廃液のモル分率 
気液平衡データ取得実験で用いた廃液は、初期量：400 [mℓ]で硝酸濃度は 1.8 [mol/ℓ]であるか

ら、硝酸の初期量は 0.72 [mol]である。図 3.1 中の各濃縮度における廃液の体積は、初期濃縮度

に対する各測定点の濃縮度の比から求め、各測定点の硝酸量は、初期量にこの比率を乗ずること

で求めた。各測定点の水分量は、廃液中の水（硝酸塩水和物の水分子を含む）が、乾固時点で全

て凝縮水に移動すると仮定して求めた。図 3.6 に破線で示す沸騰乾固実験での凝縮水体積および

凝縮液への硝酸移行割合と、図 3.2 に示す凝縮水体積の時間変化から凝縮水中の硝酸量 [g]を求め

た。次に、凝縮水量[g]の推定値から硝酸重量分率を決め、それを基に求めた凝縮水密度から計算

した凝縮水量が推定値と一致するような値を求めることで凝縮水量を推定した。推定した凝縮水

量と硝酸量の差を水分量とした。その結果を図 3.7 示す。この結果から、廃液中の水分量の初期

値を 347[g]と推定した。気液平衡データの各測定点での水分量は、初期値からその時点での凝縮

水中の水分量を差し引いて推定した。 
 
(3) 各測定点の温度（100～120℃）での水および硝酸の飽和蒸気圧 
水の飽和蒸気圧は、蒸気表より求めた。100%硝酸の飽和蒸気圧は、文献(4)に 0～85℃での実測

値が掲載されている。この実測値を溶液温度：T [℃]として Antoine 式（（3.2）式）で近似し、外

挿で求めた。実測値と近似式で求めた値を図 3.8 に示す。 
 

(3.2) 
 
以上のようにして推定した廃液および硝酸水溶液の物性値をもとに計算した水および硝酸の活量

係数を図 3.9 に示す。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 3.1 硝酸濃度の変化に対する硝酸水溶液および廃液の沸点及び露点の変化 (1) 

[kPa]
)

4.112T
9.483

304.5(
1013332.0P +

−
×=

硝酸濃度 [M]

溶
液

温
度

[℃
]

サンプルの結晶化

廃液の沸点

廃液の露点

H2O-HNO3水溶液の沸点

H2O-HNO3水溶液の露点

115ℓ/t

140ℓ/t

170ℓ/t

200ℓ/t

210ℓ/t

240ℓ/t

315ℓ/t

0 4 6 8 10 12 14
100

105

110

115

120

125

硝酸濃度 [M]

溶
液

温
度

[℃
]

サンプルの結晶化

廃液の沸点

廃液の露点

H2O-HNO3水溶液の沸点

H2O-HNO3水溶液の露点

115ℓ/t

140ℓ/t

170ℓ/t

200ℓ/t

210ℓ/t

240ℓ/t

315ℓ/t

0 4 6 8 10 12 14
100

105

110

115

120

125



JAEA-Research 2011-020 

- 6 - 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 3.2 沸騰に伴う凝縮水と廃液の濃縮度の変化 (1) 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 3.3 廃液の濃縮に伴う硝酸濃度および沸点の変化 
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図 3.4 廃液温度の実測値と推定値の比較および廃液硝酸濃度の推定値 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 3.5 温度、硝酸濃度依存の硝酸水溶液密度 (4) 
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図 3.6 沸騰乾固実験での凝縮水体積に対する凝縮水中の硝酸濃度と硝酸移行割合 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 3.7 凝縮水の質量、体積、硝酸量、水分量の推定値 
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図 3.8 純硝酸の飽和蒸気圧 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 3.9 廃液及び硝酸水溶液の硝酸及び水の活量係数 
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４．気相部への Ru 移行量の推定 

 

Ru は、揮発性化学種の RuO4として気相部へ移行するとされる(3),(6)－(8)。Ru の気相部への移行

量を評価するためには、硝酸水溶液中の 8 価の Ru（Ru(Ⅷ)と表す)の濃度（C [mol/ℓ]）および、

気液平衡状態での溶液中濃度と RuO4の気相部での分圧の関係を表すヘンリー定数（h [Torr/mol/
ℓ]）をもとに求めることができる。 

 
4.1 硝酸水溶液中の Ru(Ⅷ)の生成速度 
高レベル廃液濃縮缶におけるRuの閉じ込め性能（凝縮液側へのRuの移行）を評価するために、

笹平らによって Ru の揮発挙動に関する実験が行われた。実験は、Ru(Ⅷ)の気液平衡に関する実

験 (6) とニトロシルルテニウム錯体からの Ru(Ⅷ)の生成に関する一連の実験（減圧連続蒸発試験 

(3)、等温加熱試験 (6)、常圧連続蒸発試験 (7)）である。一連の実験の結果から、高レベル廃液濃縮

缶の運転条件における Ru(Ⅷ)の生成速度が下式の関係にあることを見出した(3)。 
 

(4.1) 
 

ここで、 
  ｒ(Ru(Ⅷ))  ：Ru(Ⅷ)の生成速度 [mol/ℓ/s] 
  ａ(HNO3)  ：硝酸の活量 
  Ｃ(HNO3)  ：硝酸濃度 [mol/ℓ]  

 
（注、文献(3)(7)には、単位の記載がないが、式内の他の変数との関係からの類推、計算結果より

単位を確認） 
  Ｅ        ：活性化エネルギ、 Ｅ＝1.3×105 [J/mol]  

      Ｒ        ：ガス定数、Ｒ＝8.31 [J/mol/K] 
      Ｔ        ：温度(K) 
       1.2×1010 [mol/ℓ/s]、0.3 [mol/ℓ] 
 
笹平らは、(4.1)式は、高レベル廃液濃縮缶（減圧蒸発装置）のプロセスを対象としたものであ

り、下記の範囲を大きく外れた条件に適用するのは危険であると注意している(8)。 
    硝酸濃度： 3 ～9 [mol/ℓ] 
    温度    ： 50～80 [℃] 
    Ru 濃度 ： 最大 8×10-3 [mol/ℓ] 

 
文献(3)には記載はないが、上記の Ru 濃度は、供給液中の Ru 濃度のことと推定される。(4.1)

式が実験結果とよく一致している減圧連続蒸発実験(3)では、供給液の Ru 濃度が 8×10-3mol/ℓ で
あり、約 17 倍の濃縮（蒸発装置容量 0.9ℓ、供給流量 0.325ℓ/h×44h）を行っていることから、濃

縮液の Ru 濃度は約 1.4×10-1mol/ℓまで達しているものと推定される。 
 
(4.1)式を CEA が実験で用いた廃液（硝酸濃度は約 1.8mol/ℓ、Ru 濃度は約 4×10-2 mol/ℓ(1)）の

( ) ( ) ( )[ ] ( )RT/EexpHNOC.expHNOa.Rur . −×××××= 3
51

3
10 301021Ⅷ
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沸騰時における Ru の揮発の影響評価に適用するには、硝酸濃度、温度、Ru 濃度ともに上記の範

囲を逸脱している。文献(9)では、この点について検討している。硝酸濃度 9mol/ℓまでに濃縮され

た時点でのRu濃度は、減圧連続蒸発実験(3)の範囲 8×10-3～1.4×10-1 mol/ℓを上回るが、(4.1)式は、

Ru の揮発は硝酸の活性化が律速過程とする考えに基づいていおり、沸騰開始から硝酸濃度が

9mol/ℓ 程度までに濃縮される間の Ru の揮発量の推定には適用可能であると考えられるとしてい

る。温度条件についても、50～80℃の条件を逸脱している常圧連続蒸発実験(7)の実験結果（模擬

廃液でなく Ru の硝酸溶液（9 [mol/ℓ]）であるため廃液に比べ活量は小さい）と、(4.1)式での計

算結果を比較しほぼ一致することが示されている。 
 

4.2 硝酸水溶液での RuO4の気液平衡 
笹平らは、差圧式蒸気圧測定装置を用いてヘンリー定数を実測している (6)。実測値を図 4.1 に

示す。40～80℃の異なる硝酸濃度の水溶液のヘンリー定数を測定している。廃液の沸騰乾固時で

は、硝酸濃度は、1.8～8.1 [mol/ℓ]、廃液温度は、103～155 [℃]まで変化する。温度は、測定範囲

を超えるが、ここでは直線近似を仮定し外挿できるとする。 
 
4.3 Ru の移行量の推定 

時刻 t での、廃液中の Ru(Ⅷ)濃度：C[mol/ℓ]、Ru(Ⅷ)生成速度（Sasahira 式）：r [mol/ℓ/s]、廃

液体積：V [ℓ]、気相部の RuO4分圧：P [Torr]、気相部の全圧：Ptot [Torr]、気相部気体の流出速

度：L [mol/s]（掃気用空気：1 [ℓ/hr]を含む）とする。気相部気体の流出に伴い気相部から減少し

た RuO4の分だけ、廃液から気相部へ移行すると仮定すれば、以下の関係が成り立つ。 
 

(4.2) 
 

(4.3) 
 
(4.2)式を(4.3)式に代入して 
 

(4.4) 
 
一方、時刻 T までの気相部への移行量：M [mol]は 
 

(4.5) 
 

(4.4)式の解析解は求まらないので、数値積分によって移行量：M を求めた。計算に際しては、

図 3.4 に示した廃液硝酸濃度、図 3.9 の廃液の硝酸活量、図 4.1 のヘンリー常数、図 3.8 の硝酸の

飽和蒸気圧、廃液温度および体積の実測値、図 3.7 の凝縮液量、硝酸量から推定した気相部気体

の流出速度を用いた。M より算出した Ru の移行割合（試料廃液中（400[mℓ]）の Ru 初期量は、

0.016 [mol]）を図 4.2 に示す。Sasahira 式より求めた移行割合は、実測値に比べ約 200 倍大きく

予測する結果となった。Ru の移行が急激に増加する約 60 時間以前の移行量は難揮発性化学種の

Cs 等とほぼ同等に推移していることから、飛沫から生成したエアロゾルの搬送気体に随伴した移

hCP =

totP
PLrV

dt
)CV(d

−=

∫ ∫==
T

0

T

0
tottot
dt

P
hCLdt

P
PLM

totP
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行が主であると考えられる。4.1 節で Sasahira 式の廃液の沸騰現象への適用可能性について言及

したが、Sasahira 式による Ru(Ⅷ)の生成速度を 1/200 倍した結果は実測値と概ね一致する。 
Sasahira 式は模擬廃液を用いた実験に基づいている。文献(7)によれば、Ru(Ⅷ)の生成と同時に

NOx も生成されるが、気相部の掃気が十分でないと溶液中の NOx が蓄積され Ru(Ⅷ)の生成は抑

制される傾向にあるとしている。一方、再処理された実廃液では、放射線分解で亜硝酸が生成さ

れることが知られている。CEA 実験でも図 4.3 に示すように凝縮液中の亜硝酸が測定されている。

亜硝酸と NOx は平衡状態で共存するので実廃液では、少なからず NOx が存在し、それにより模

擬廃液に比べ Ru(Ⅷ)の生成が抑制される傾向にあると推察される。 
 

4.4 亜硝酸の Ru 移行に及ぼす効果 
図 4.3 に示したサンプル水中の亜硝酸の濃度の平均値は、概ね 2.0×10-2 [mol/ℓ]である。凝縮

水の蓄積速度は沸騰初期段階（約 48 時間まで）で平均 4.67 [mℓ/h]である。反応容器内で発生し

た NOxが凝縮液中で HNO2に変化すると仮定すると、NOxの発生速度は、平均 2.59×10-8 [mol/s]
となる。他の気体（蒸気、硝酸、搬送空気）のモル分率から、反応容器内での NOxの分圧は、31.4 
[Pa]と推定される。文献(10)には NO のヘンリー定数（0～100℃）が示されており、100℃以上で

は、概ね 19.2 [Torr/mol/ℓ]と温度依存性が無いように見て取れる。この値を用いて廃液中の NOx

の濃度を推定すると、1.21×10-2 [mol/ℓ]となる。一方、Ru(Ⅷ)と同時に生成される NOx は、40
時間程度までは 10-8 [mol/ℓ]程度で推移すると試算される。凝縮水中の HNO2の大半が、廃液中の

HNO2由来であると仮定すれば、NOxが難揮発性であることから廃液中の NOxの濃度は、10-7～

10-5 [mol/ℓ]程度であることは可能性が高いと考えられ、Ru(Ⅷ)の生成速度が 1/200 倍程度に抑え

られることはあり得る。現状では、亜硝酸の沸点、100℃以上での飽和蒸気圧、ヘンリー定数、亜

硝酸と NOxの平衡定数等が不明のためこれ以上の分析はできない。 
以上の考察は推論の域を出ないので、模擬廃液を用いて亜硝酸が RuO4 発生に及ぼす効果等を

実験的に解明するため、上述の亜硝酸の物性等を実測する研究が必要であると考えられる。 
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図 4.1 硝酸水溶液での RuO4のヘンリー定数 (6) 
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図 4.2 Sasahira 式による Ru 移行割合の推定 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 4.3 CEA 実験での凝縮液中の亜硝酸濃度の変化 
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５．まとめ 

 
再処理廃液の沸騰事象での放射性物質放出に係る影響の評価手法の整備に資するため、CEA で

実施した実廃液を用いて沸騰乾固時の放射性物質の移行割合を調べる実験 (1)に着目し、物理的あ

るいは化学的なメカニズム基づく放射性物質の溶液から気相部へ移行に係わるデータ等を参考文

献(1)より導出することを試みるとともに、一部、解析を試みた。その結果、以下の情報を得るこ

とができた。 
 
・ 沸騰状態の気液平衡を測定するための実験結果より、廃液の硝酸濃度および硝酸活量のデー

タを得ることができた。 
 
・ 廃液の硝酸濃度および硝酸活量のデータを用いて沸騰乾固事象での放射性物質の移行で最も

重要なRuの気相への移行量に関係する硝酸水溶液中の8価のRuの生成速度を表すSasahira
の相関式により Ru の移行割合を推定したが、実測値に比べ約 200 程度過大な推定となった

が、移行量は廃液の硝酸濃度および硝酸活量に依存することを示すことができた。 
 
・ 差異の原因として、放射線によって生成される廃液中の亜硝酸の存在について考察した。定

量的な分析に必要な亜硝酸の飽和蒸気圧等の物性値が不明なことから十分な検討はできなか

ったが、廃液中で亜硝酸と共存する NOx が Ru の生成を抑制する可能性を定性的に示すこと

ができた。 
 
・ 模擬廃液を用いた実験より導出したRu生成速度に係るSasahira 式を実廃液の沸騰事象に適

用するためには、実廃液に含まれる亜硝酸の影響を定量的に解明することが不可欠である。 
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国際単位系（SI）

乗数　 接頭語 記号 乗数　 接頭語 記号

1024 ヨ タ Ｙ 10-1 デ シ d
1021 ゼ タ Ｚ 10-2 セ ン チ c
1018 エ ク サ Ｅ 10-3 ミ リ m
1015 ペ タ Ｐ 10-6 マイクロ µ
1012 テ ラ Ｔ 10-9 ナ ノ n
109 ギ ガ Ｇ 10-12 ピ コ p
106 メ ガ Ｍ 10-15 フェムト f
103 キ ロ ｋ 10-18 ア ト a
102 ヘ ク ト ｈ 10-21 ゼ プ ト z
101 デ カ da 10-24 ヨ ク ト y

表５．SI 接頭語

名称 記号 SI 単位による値

分 min 1 min=60s
時 h 1h =60 min=3600 s
日 d 1 d=24 h=86 400 s
度 ° 1°=(π/180) rad
分 ’ 1’=(1/60)°=(π/10800) rad
秒 ” 1”=(1/60)’=(π/648000) rad

ヘクタール ha 1ha=1hm2=104m2

リットル L，l 1L=11=1dm3=103cm3=10-3m3

トン t 1t=103 kg

表６．SIに属さないが、SIと併用される単位

名称 記号 SI 単位で表される数値

電 子 ボ ル ト eV 1eV=1.602 176 53(14)×10-19J
ダ ル ト ン Da 1Da=1.660 538 86(28)×10-27kg
統一原子質量単位 u 1u=1 Da
天 文 単 位 ua 1ua=1.495 978 706 91(6)×1011m

表７．SIに属さないが、SIと併用される単位で、SI単位で
表される数値が実験的に得られるもの

名称 記号 SI 単位で表される数値

キ ュ リ ー Ci 1 Ci=3.7×1010Bq
レ ン ト ゲ ン R 1 R = 2.58×10-4C/kg
ラ ド rad 1 rad=1cGy=10-2Gy
レ ム rem 1 rem=1 cSv=10-2Sv
ガ ン マ γ 1γ=1 nT=10-9T
フ ェ ル ミ 1フェルミ=1 fm=10-15m
メートル系カラット 1メートル系カラット = 200 mg = 2×10-4kg
ト ル Torr 1 Torr = (101 325/760) Pa
標 準 大 気 圧 atm 1 atm = 101 325 Pa

1cal=4.1858J（｢15℃｣カロリー），4.1868J
（｢IT｣カロリー）4.184J（｢熱化学｣カロリー）

ミ ク ロ ン µ  1 µ =1µm=10-6m

表10．SIに属さないその他の単位の例

カ ロ リ ー cal

(a)SI接頭語は固有の名称と記号を持つ組立単位と組み合わせても使用できる。しかし接頭語を付した単位はもはや
　コヒーレントではない。
(b)ラジアンとステラジアンは数字の１に対する単位の特別な名称で、量についての情報をつたえるために使われる。

　実際には、使用する時には記号rad及びsrが用いられるが、習慣として組立単位としての記号である数字の１は明
　示されない。
(c)測光学ではステラジアンという名称と記号srを単位の表し方の中に、そのまま維持している。

(d)ヘルツは周期現象についてのみ、ベクレルは放射性核種の統計的過程についてのみ使用される。

(e)セルシウス度はケルビンの特別な名称で、セルシウス温度を表すために使用される。セルシウス度とケルビンの

　 単位の大きさは同一である。したがって、温度差や温度間隔を表す数値はどちらの単位で表しても同じである。

(f)放射性核種の放射能（activity referred to a radionuclide）は、しばしば誤った用語で”radioactivity”と記される。

(g)単位シーベルト（PV,2002,70,205）についてはCIPM勧告2（CI-2002）を参照。

（a）量濃度（amount concentration）は臨床化学の分野では物質濃度

　　（substance concentration）ともよばれる。
（b）これらは無次元量あるいは次元１をもつ量であるが、そのこと
 　　を表す単位記号である数字の１は通常は表記しない。

名称 記号
SI 基本単位による

表し方

秒ルカスパ度粘 Pa s m-1 kg s-1

力 の モ ー メ ン ト ニュートンメートル N m m2 kg s-2

表 面 張 力 ニュートン毎メートル N/m kg s-2

角 速 度 ラジアン毎秒 rad/s m m-1 s-1=s-1

角 加 速 度 ラジアン毎秒毎秒 rad/s2 m m-1 s-2=s-2

熱 流 密 度 , 放 射 照 度 ワット毎平方メートル W/m2 kg s-3

熱 容 量 , エ ン ト ロ ピ ー ジュール毎ケルビン J/K m2 kg s-2 K-1

比熱容量，比エントロピー ジュール毎キログラム毎ケルビン J/(kg K) m2 s-2 K-1

比 エ ネ ル ギ ー ジュール毎キログラム J/kg m2 s-2

熱 伝 導 率 ワット毎メートル毎ケルビン W/(m K) m kg s-3 K-1

体 積 エ ネ ル ギ ー ジュール毎立方メートル J/m3 m-1 kg s-2

電 界 の 強 さ ボルト毎メートル V/m m kg s-3 A-1

電 荷 密 度 クーロン毎立方メートル C/m3 m-3 sA
表 面 電 荷 クーロン毎平方メートル C/m2 m-2 sA
電 束 密 度 ， 電 気 変 位 クーロン毎平方メートル C/m2 m-2 sA
誘 電 率 ファラド毎メートル F/m m-3 kg-1 s4 A2

透 磁 率 ヘンリー毎メートル H/m m kg s-2 A-2

モ ル エ ネ ル ギ ー ジュール毎モル J/mol m2 kg s-2 mol-1

モルエントロピー, モル熱容量ジュール毎モル毎ケルビン J/(mol K) m2 kg s-2 K-1 mol-1

照射線量（Ｘ線及びγ線） クーロン毎キログラム C/kg kg-1 sA
吸 収 線 量 率 グレイ毎秒 Gy/s m2 s-3

放 射 強 度 ワット毎ステラジアン W/sr m4 m-2 kg s-3=m2 kg s-3

放 射 輝 度 ワット毎平方メートル毎ステラジアン W/(m2 sr) m2 m-2 kg s-3=kg s-3

酵 素 活 性 濃 度 カタール毎立方メートル kat/m3 m-3 s-1 mol

表４．単位の中に固有の名称と記号を含むSI組立単位の例

組立量
SI 組立単位

名称 記号

面 積 平方メートル m2

体 積 立法メートル m3

速 さ ， 速 度 メートル毎秒 m/s
加 速 度 メートル毎秒毎秒 m/s2

波 数 毎メートル m-1

密 度 ， 質 量 密 度 キログラム毎立方メートル kg/m3

面 積 密 度 キログラム毎平方メートル kg/m2

比 体 積 立方メートル毎キログラム m3/kg
電 流 密 度 アンペア毎平方メートル A/m2

磁 界 の 強 さ アンペア毎メートル A/m
量 濃 度 (a) ， 濃 度 モル毎立方メートル mol/m3

質 量 濃 度 キログラム毎立法メートル kg/m3

輝 度 カンデラ毎平方メートル cd/m2

屈 折 率 (b) （数字の）　１ 1
比 透 磁 率 (b) （数字の）　１ 1

組立量
SI 基本単位

表２．基本単位を用いて表されるSI組立単位の例

名称 記号
他のSI単位による

表し方
SI基本単位による

表し方
平 面 角 ラジアン(ｂ) rad 1（ｂ） m/m
立 体 角 ステラジアン(ｂ) sr(c) 1（ｂ） m2/m2

周 波 数 ヘルツ（ｄ） Hz s-1

ントーュニ力 N m kg s-2

圧 力 , 応 力 パスカル Pa N/m2 m-1 kg s-2

エ ネ ル ギ ー , 仕 事 , 熱 量 ジュール J N m m2 kg s-2

仕 事 率 ， 工 率 ， 放 射 束 ワット W J/s m2 kg s-3

電 荷 , 電 気 量 クーロン A sC
電 位 差 （ 電 圧 ） , 起 電 力 ボルト V W/A m2 kg s-3 A-1

静 電 容 量 ファラド F C/V m-2 kg-1 s4 A2

電 気 抵 抗 オーム Ω V/A m2 kg s-3 A-2

コ ン ダ ク タ ン ス ジーメンス S A/V m-2 kg-1 s3 A2

バーエウ束磁 Wb Vs m2 kg s-2 A-1

磁 束 密 度 テスラ T Wb/m2 kg s-2 A-1

イ ン ダ ク タ ン ス ヘンリー H Wb/A m2 kg s-2 A-2

セ ル シ ウ ス 温 度 セルシウス度(ｅ) ℃ K
ンメール束光 lm cd sr(c) cd

スクル度照 lx lm/m2 m-2 cd
放射性核種の放射能（ ｆ ） ベクレル（ｄ） Bq s-1

吸収線量, 比エネルギー分与,
カーマ

グレイ Gy J/kg m2 s-2

線量当量, 周辺線量当量, 方向

性線量当量, 個人線量当量
シーベルト（ｇ） Sv J/kg m2 s-2

酸 素 活 性 カタール kat s-1 mol

表３．固有の名称と記号で表されるSI組立単位
SI 組立単位

組立量

名称 記号 SI 単位で表される数値

バ ー ル bar １bar=0.1MPa=100kPa=105Pa
水銀柱ミリメートル mmHg 1mmHg=133.322Pa
オングストローム Å １Å=0.1nm=100pm=10-10m
海 里 Ｍ １M=1852m
バ ー ン b １b=100fm2=(10-12cm)2=10-28m2

ノ ッ ト kn １kn=(1852/3600)m/s
ネ ー パ Np
ベ ル Ｂ

デ ジ ベ ル dB       

表８．SIに属さないが、SIと併用されるその他の単位

SI単位との数値的な関係は、
　　　　対数量の定義に依存。

名称 記号

長 さ メ ー ト ル m
質 量 キログラム kg
時 間 秒 s
電 流 ア ン ペ ア A
熱力学温度 ケ ル ビ ン K
物 質 量 モ ル mol
光 度 カ ン デ ラ cd

基本量
SI 基本単位

表１．SI 基本単位

名称 記号 SI 単位で表される数値

エ ル グ erg 1 erg=10-7 J
ダ イ ン dyn 1 dyn=10-5N
ポ ア ズ P 1 P=1 dyn s cm-2=0.1Pa s
ス ト ー ク ス St 1 St =1cm2 s-1=10-4m2 s-1

ス チ ル ブ sb 1 sb =1cd cm-2=104cd m-2

フ ォ ト ph 1 ph=1cd sr cm-2 104lx
ガ ル Gal 1 Gal =1cm s-2=10-2ms-2

マ ク ス ウ ｪ ル Mx 1 Mx = 1G cm2=10-8Wb
ガ ウ ス G 1 G =1Mx cm-2 =10-4T
エルステッド（ ｃ ） Oe 1 Oe　  (103/4π)A m-1

表９．固有の名称をもつCGS組立単位

（c）３元系のCGS単位系とSIでは直接比較できないため、等号「　　 」

　　 は対応関係を示すものである。

（第8版，2006年改訂）
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