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再処理施設の高レベル廃液蒸発乾固事故時の

化学挙動解析コード SCHERN の RuO4 気液間移行モデルの高度化 

日本原子力研究開発機構 原子力安全・防災研究所 安全研究センター

吉田 一雄、桧山 美奈*、玉置 等史 

（2025 年 9 月 10 日受理） 

再処理施設の過酷事故の一つである高レベル放射性廃液貯槽の冷却機能喪失による蒸発乾固事

故では、沸騰により廃液貯槽から発生する硝酸－水混合蒸気とともにルテニウムの揮発性の化学

種（RuO4）が放出される。このためリスク評価の観点からは、Ruの定量的な放出量の評価が重要

な課題である。RuO4は施設内を移行する過程で床面に停留すると想定されるプール水中の亜硝酸

（HNO2）によって化学吸収が促進されることが想定され、この挙動は実験的に確認されており、

Ruの施設内での移行に重要な役割を担う。HNO2を含む硝酸水溶液へのRuO4の移行に係る実験か

ら得られた成果をもとに、新たな化学吸収及び物理吸収モデルが提案されている。本報では、

SCHERNの解析性能の向上の一環として、これらの吸収モデルを組込み、施設内を移行するRuO4

の気液各相での挙動の解析を試行した。その結果、RuO4の放出が急激に増加する沸騰晩期では、

液相中のHNO2も急増する傾向が見られ、その濃度変化がその後のRuO4の移行挙動に大きく影響

することを確認した。この結果から硝酸－水混合蒸気の凝縮に伴う気液各相のHNO2の化学的挙動

の解析精度の向上が不可欠である。

原子力科学研究所：〒319-1195 茨城県那珂郡東海村大字白方2-4 
＊株式会社フロンティアシステム
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An accident of evaporation to dryness by boiling of high-level radioactive liquid waste (HLLW) is 

postulated as one of the severe accidents caused by the loss of cooling function at a fuel reprocessing plant. 

In this case, volatile radioactive materials, such as ruthenium (RuO4) are released from the tanks with water 

and nitric-acid mixed vapor into the atmosphere. Accurate quantitative estimation of released Ru is one of 

the important issues for risk assessment of those facilities. RuO4 is expected to be absorbed chemically into 

water dissolving nitrous acid (HNO2). This behavior has been experimentally confirmed and plays an 

important role in the migration of Ru in the facility. A new model has been proposed as a chemical and 

physical absorption model based on the experimental results of the migration of RuO4 into nitric acid-water 

mixtures. In this study, to improve the analytical performance of SCHERN, these new analytical models have 

been incorporated and attempted to analyze the behavior of RuO4 in each phase. As a result, it has been 

observed a tendency that HNO2 in the liquid phase increases rapidly during the late boiling phase, when RuO4 

release increases rapidly, and confirmed that this HNO2 concentration change significantly affects the 

subsequent migration behavior of RuO4. These results indicate that it is essential to improve the analytical 

accuracy of the chemical behavior of HNO2 in each phase. 
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１．はじめに 

 
再処理施設で想定される重大事故の一つに高レベル廃液貯槽の蒸発乾固事故がある。高レベル廃

液には、再処理で取り除かれた核分裂生成物の硝酸塩が含まれ、それらの崩壊熱による発熱のため

常時冷却する必要がある。冷却機能が全喪失した状態が継続した場合、廃液が沸騰し硝酸及び水の

混合蒸気が貯槽から流出しいずれ乾固する。この過程において廃液中の放射性物質は、沸騰で発

生する飛沫の形態、あるいは廃液の温度上昇に伴い発生する揮発性化学種として貯槽外に流出す

る 1)。乾固時には、含有硝酸塩の脱硝反応が進行し NOxガスが発生し始めると考えられる。溶液の

沸騰及び脱硝反応に伴い発生する気体（蒸気あるいはガス）とともに貯槽から放出される放射性物

質は、事故シナリオの一つとして貯槽の圧力上昇を防止する目的で設置される廃ガスシールポット

から廃ガス処理セル内に流出することが想定される 1)。このシナリオではセルに流出した放射性物

質を含む気体は、セル排気系から排気筒放出されるかまたはセルから建屋内へ逆流し建屋排気系か

ら排気筒放出される。この事故シナリオでの蒸気等の流れを図図 1.1 に示す。 
 

図 1.1 事故時に想定される再処理施設内での放射性物質の移行経路 
 

セル等の施設内の区画に流出した硝酸－水混合蒸気は、区画内の壁面あるいは構造物表面で凝縮

し、硝酸を含む凝縮水として停留する。NOx を含む硝酸－水混合蒸気及び凝縮水中では、化学反応

により硝酸、亜硝酸（HNO2）を含む多様な窒素化合物が生成される。 

高レベル廃液貯槽の蒸発乾固事故において、周辺公衆への被ばく影響で重要な化学種の一つとし

てルテニウム（Ru）がある。Ru は事故の進展に伴い、揮発性化学種である RuO4に変化する 2)。RuO4

は混合蒸気あるいは NOxとともに貯槽から流出するが、施設内を移動する混合蒸気の凝縮に合わせ

て凝縮水に移行すること、さらに凝縮水中の HNO2 が Ru の凝縮水への移行を促進することが実験

で確認されている 3)。このことから当該事故での被ばく評価の精度向上には、施設内での混合蒸気

の熱流動それに伴う硝酸、NOxなどの化学挙動解析に基づく Ru の移行挙動の解析が不可欠である。 
 

圧力放出系

建屋排気系

セル排気系

塔槽類廃ガス系

排気筒

給気系
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日本原子力研究開発機構では、再処理施設の高レベル廃液の蒸発乾固事故に特化して、硝酸－水

混合蒸気、その凝縮水及び NOxが存在する気相及び液相で構成される系において想定される化学反

応を伴う多様な化学種の濃度変化を、化学反応速度を考慮した連立一次微分方程式の数値解を求め

る計算プログラム：SCHERN（Simulation of Chemical Reaction of Nitroxide）を作成した。すでに、使

用マニュアル 4) を刊行している。その後、Ru の再処理施設内での移行挙動に係る実験から得られ

た成果をもとに、RuO4の硝酸―水混合水中の化学挙動を駆動源とする気相から液相への移行挙動に

係る新たなモデルが化学吸収モデルとして提案 5) された。本報では、SCHERN の解析性能の向上の

一環として、新たな解析モデルを組込み、施設内を移行する RuO4 の気液各相での挙動の解析を試

行した成果を取りまとめている。 

なお、SCHERN コードで用いる化学挙動解析モデルには、原子力規制庁の委託成果の一部を含む。 

 
  

- 2 -
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２．実験に基づく RuO4の液相への移行モデル 
 
文献 5) には RuO4の液相への吸収を測定する実験結果に基づき、物理吸収モデル及び化学吸収モ

デルの 2 つのモデルが提案されている。 

 

2.1 物物理理吸吸収収モモデデルル 

RuO4 の吸収液として水を用いた気液接触試験の結果をもとに温度と物質移動係数の関係を直線

近似して求めた回帰式より液相物質移動係数を取得し、その値を用いて(2.1)式を導出している。こ

こでの実験では化学反応を伴わない物理吸収の場合に適用可能なモデルであるとしている。このモ

デルの適用可能な温度範囲は 5~55 [℃]であるとしている。ここで、𝑁𝑁𝑁𝑁：気液単位接触面積当たりの

吸収速度 [mol/m2･s]、𝑃𝑃𝑃𝑃𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅4：RuO4の気相中分圧 [Pa]、𝑇𝑇𝑇𝑇：液相温度 [K]、𝑅𝑅𝑅𝑅：気体定数（8.314 [Pa･

m3 / K･mol]）である。 

 
𝑁𝑁𝑁𝑁 = [−1.44 × 10−5(𝑇𝑇𝑇𝑇 − 273.15) + 1.85 × 10−3)] × �𝑃𝑃𝑃𝑃𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅4 𝑅𝑅𝑅𝑅𝑇𝑇𝑇𝑇⁄ �       (2.1) 

 

2.2 化化学学吸吸収収モモデデルル 

 RuO4の HNO2を含む硝酸水溶液への吸収を、次に示す 3 つの仮定に基づき(2.2)式に示す化学反応

を迅速擬 1 次反応として扱い、二重境膜モデルをもとにした理論的解釈を行っている。 

 

RuO4 + 4HNO2 → Ru(NO)(NO3)3 + 2H2O               (2.2) 
 

 HNO2が関与する化学反応を伴う反応吸収（化学吸収）である。  

 液相には、RuO4に対して大過剰の HNO2が存在する。  

 これまでの実験結果から、反応吸収に関与する化学反応の速度は速い。  

 
迅速擬 1 次反応の場合、気液単位接触面積当たりの吸収速度：𝑁𝑁𝑁𝑁 [mol/m2・s] は、(2.2)式で与えら

れるとしている。試験では𝑁𝑁𝑁𝑁の実測値を得て、それをもとに(2.2)式中の𝑘𝑘𝑘𝑘𝐺𝐺𝐺𝐺：気相物質移動係数、及

び反応速度係数：𝑘𝑘𝑘𝑘2を求めている。ここで、𝑃𝑃𝑃𝑃𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅4：RuO4の気相中分圧 [Pa]、𝐻𝐻𝐻𝐻𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅4：ヘンリー定数 

[Pa･m3/mol]、𝐶𝐶𝐶𝐶𝐻𝐻𝐻𝐻𝐻𝐻𝐻𝐻𝑅𝑅𝑅𝑅2𝐿𝐿𝐿𝐿：HNO2 の液相中濃度 [mol/m3]、𝐷𝐷𝐷𝐷𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅4：液相中での RuO4 の拡散係数 [m2/s]、

𝑘𝑘𝑘𝑘𝐺𝐺𝐺𝐺：気相物質移動係数 [mol/m2･s･Pa]、𝑘𝑘𝑘𝑘2：反応速度定数 [m3/mol･s]である。 

𝑁𝑁𝑁𝑁 = 𝑃𝑃𝑃𝑃𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅4 �1 𝑘𝑘𝑘𝑘𝐺𝐺𝐺𝐺⁄ + 𝐻𝐻𝐻𝐻𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅4 �𝑘𝑘𝑘𝑘2𝐶𝐶𝐶𝐶𝐻𝐻𝐻𝐻𝐻𝐻𝐻𝐻𝑅𝑅𝑅𝑅2𝐿𝐿𝐿𝐿𝐷𝐷𝐷𝐷𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅4�
1 2⁄⁄ ��               (2.3) 
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３．硝酸水溶液中の RuO4の拡散係数の導出 
 

2 章に示す RuO4のプール水への化学吸収モデルでは、気相から液相への移行は気液界面で(2.2)式

で表される物質移動係数：𝑁𝑁𝑁𝑁により規定される。𝑁𝑁𝑁𝑁を求めるには、硝酸水溶液中の RuO4の拡散係数：

𝐷𝐷𝐷𝐷𝑙𝑙𝑙𝑙 [cm2/s]を必要とする。さらに𝐷𝐷𝐷𝐷𝑙𝑙𝑙𝑙を求めるには、RuO4 の標準沸点分子容 [cm3/mol] 、プール水を

形成する硝酸水溶液の粘性係数：𝜂𝜂𝜂𝜂2 [cP または mPa･s]が必要である。本章では、これらの物性値の

算定手順について記す。 
 

3.1 RuO4のの硝硝酸酸水水溶溶液液中中のの拡拡散散係係数数 

無限希釈における 2成分溶液系の拡散係数：𝐷𝐷𝐷𝐷12 [cm2/s]を求めるには、Wilke-Changの式があるが、

推算には硝酸水溶液の会合係数を必要とする。これに対して会合係数を必要としない (3.1)式に示す

Scheibel の式がある 6)。𝜂𝜂𝜂𝜂2は第 2 成分（硝酸水溶液）の粘性係数、T は絶対温度 [K]、V1及び V2は、

それぞれ第 1 成分(RuO4) 及び第 2 成分の標準沸点分子容 [cm3/mol]である。 

𝐷𝐷𝐷𝐷12 = 𝐾𝐾𝐾𝐾𝑇𝑇𝑇𝑇 𝜂𝜂𝜂𝜂2𝑉𝑉𝑉𝑉1
1 3⁄⁄                                                (3.1) 

K は(3.2)式による。 
𝐾𝐾𝐾𝐾 = 8.2 × 10−8�1 + (3𝑉𝑉𝑉𝑉2 𝑉𝑉𝑉𝑉1⁄ )2 3⁄ �                                (3.2) 

 

3.2 標標準準沸沸点点分分子子容容 

a) 水水及及びび硝硝酸酸のの標標準準沸沸点点分分子子容容 
標準沸点分子容とは 1 気圧の沸点での分子容をいう。標準沸点分子容：𝑉𝑉𝑉𝑉𝑏𝑏𝑏𝑏、臨界分子容：𝑉𝑉𝑉𝑉𝑐𝑐𝑐𝑐（臨

界点での分子容）とすれば(3.3)式の関係がある 6)。 
 

𝑉𝑉𝑉𝑉𝑏𝑏𝑏𝑏 = 0.285𝑉𝑉𝑉𝑉𝑐𝑐𝑐𝑐1.04                        (3.3) 
 

文献 7) によれば水の臨界点でのモル密度は、17.9 [mol/L]であり、臨界分子容：55.93 [cm3/mol]が
求まる。さらに、(3.3)式より水の標準沸点分子容：18.72 [cm3/mol]が求まる。文献 7) では、硝酸の

臨界分子容：145 [cm3/mol]が示されている。この値をもとに(3.4)式より硝酸の標準沸点分子容：50.43 

[cm3/mol]が求まる。 
 

b) 硝硝酸酸水水溶溶液液のの標標準準沸沸点点分分子子容容 

文献 6)では、アマガ（Amagat）の法則により“混合物を構成する分子の性質の相違があまり大き

くない場合は、モル平均値によってもかまわない”としている。本報でも硝酸水溶液の分子容は、

それぞれの分子容のモル分率による平均値で表すことができるとして(3.4)式で求める。𝑉𝑉𝑉𝑉𝐻𝐻𝐻𝐻𝐻𝐻𝐻𝐻𝑅𝑅𝑅𝑅3及び

𝑉𝑉𝑉𝑉𝐻𝐻𝐻𝐻2𝑅𝑅𝑅𝑅は、それぞれ硝酸及び水の標準沸点分子容、𝐹𝐹𝐹𝐹𝑚𝑚𝑚𝑚は硝酸モル分率である。 

 
𝑉𝑉𝑉𝑉2 = 𝑉𝑉𝑉𝑉𝑏𝑏𝑏𝑏−𝐻𝐻𝐻𝐻𝐻𝐻𝐻𝐻𝑅𝑅𝑅𝑅3 × 𝐹𝐹𝐹𝐹𝑚𝑚𝑚𝑚 + 𝑉𝑉𝑉𝑉𝑏𝑏𝑏𝑏−𝐻𝐻𝐻𝐻2𝑅𝑅𝑅𝑅(1− 𝐹𝐹𝐹𝐹𝑚𝑚𝑚𝑚)                              (3.4) 

 

c) RuO4のの標標準準沸沸点点分分子子容容 

RuO4の物性値のうち、融点：25.4 [℃]、沸点：40.0 [℃]、密度：3.29 [g/cm3]（温度条件は不明）が
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既知である。密度の値が沸点でも同様と仮定すれば、分子量：165.1 [g/mol]として標準沸点分子容は、

50.18 [cm3/mol]となる。 

 

3.3 硝硝酸酸水水溶溶液液のの粘粘性性係係数数 

硝酸水溶液の粘性係数は、溶液の硝酸濃度及び温度により変化する。高レベル放射性廃液の蒸発

乾固事故では、施設内に漏洩した硝酸－水混合蒸気は、施設内の移行経路となる各区画内において

壁面等で凝縮しプール水を形成する。廃液から RuO4が多く発生する廃液温度が 120 [℃]を超えるよ

うな沸騰晩期では、プール水の温度は、100 [℃]近傍、硝酸濃度は 5.8～9.5 [mol/L]となる。このよう

な沸騰晩期でのプール水への RuO4 の移行を化学吸収モデルで解析するには、硝酸水溶液の濃度及

び温度に依存した粘性係数が必要となる。 

 

文献 8) には、硝酸重量分率が、60%及び 95%の硝酸水溶液の温度依存の粘性係数が示されてい

る。一方、文献 9) には、図図 3.1 に示す 15 [℃]での硝酸重量分率依存の粘性係数が記載されている。

単位の表示がないが[mPa･s]と推察される。同文献には“0 [℃] における水の粘性係数は 1 とみな

される。”との記述があるので、文献 9) に示された粘性係数の値は、0 [℃] の水の粘性係数を 1.0 

[mPa･s]として各計測値から求めた値と推察される。0 [℃]の水の粘性係数は約 1.8 [mPa･s]であるこ

とを踏まえて、図 3.1 中に各文献値を 1.8 倍した値を文献補正値として示す。図中に参考値として

××印で示す文献 8) に記載の値を内挿して求めた 15 [℃]での硝酸重量分率：0.6 での硝酸水溶液の値

及び 15 [℃]での水の粘性係数値 10) からはズレがみられる。そこで文献補正値に対してさらに倍率

補正を施し、近年の文献値を再現するような推算値を求めた。 

 図図 3.2 には、図図 3.1 の推算値を基準に、文献 8) 記載の重量分率：0.6 の硝酸水溶液の温度依存の

粘性係数値から求めた倍率を乗じて求めた複数の水溶液温度での重量分率依存の粘性係数を示す。 

 

3.4 仮仮想想的的なな実実規規模模施施設設ででのの拡拡散散係係数数のの試試算算 
 本章で示した RuO4の拡散係数の算出の過程を SCHERN の仮想的な実規模施設での蒸発乾固事故

の解析結果 11) をもとに廃ガス処理セル（CV003）及び配管分岐セル区画 A（CV051）を対象に算出

を試行する。 

図図 3.3 に SCHERN 解析の境界条件であるプール水温度 [℃] 及び SCHERN で解析した液相（プー

ル水）硝酸濃度 [kmol/m3] を示す。粘性係数及び拡散係数の算出に必要な硝酸重量分率及び硝酸モ

ル分率は、硝酸濃度からプール水温度、プール水体積及びプール水密度をもとに算出する。図図 3.4 

に廃ガス処理セル及び配管分岐セル区画 A の粘性係数及び拡散係数を示す。図図 3.2 に示すように粘

性係数は、硝酸濃度が高いほど値は大きくなるが、温度が高くなると値は小さくなる傾向がある。

事故時での RuO4が多く発生する沸騰晩期では、プール水温度は、100 [℃] 近傍で推移し、温度が低

い場合に比べて硝酸濃度は大きくは影響しないと推察される。 

 

3.5 RuO4のの硝硝酸酸水水溶溶液液にに対対すするるヘヘンンリリーー定定数数 

 文献 12) には、濃度の異なる硝酸水溶液に対する RuO4 のヘンリー定数の実測値が示されている。

それをもとに(3.5)式に示す溶液温度：𝑇𝑇𝑇𝑇 [K] 及び硝酸濃度：𝐶𝐶𝐶𝐶𝐻𝐻𝐻𝐻𝐻𝐻𝐻𝐻𝑅𝑅𝑅𝑅3 [kmol/m3] に対する RuO4のヘン

リー定数：𝐻𝐻𝐻𝐻𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅4 [kmol/m3/kPa]の相関式を導出した。 
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𝐻𝐻𝐻𝐻𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅4 = 2.53 × 10−3𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒�6420(1 𝑇𝑇𝑇𝑇⁄ − 1 298⁄ ) + 0.158�𝐶𝐶𝐶𝐶𝐻𝐻𝐻𝐻𝐻𝐻𝐻𝐻𝑅𝑅𝑅𝑅3 − 1.0��          (3.5) 

 

図 3.1 温度 15℃の硝酸重量分率依存の硝酸水溶液の粘性係数 

 

図 3.2 温度及び硝酸重量分率依存の硝酸水溶液の粘性係数 
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図 3.3 廃ガス処理セル及び配管分岐セル区画 A のプール水温度及び液相硝酸濃度 

 
 

 

図 3.4 廃ガス処理セル及び配管分岐セル区画 A の粘性係数及び拡散係数 
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４．SCHERN の気液間での物質移行モデル 
 

蒸発乾固事故は、事象の進展に応じて廃液の沸騰で発生する硝酸－水混合蒸気が、施設内の移行

経路で凝縮しプール水を形成する沸騰期と、廃液が乾固し、蒸気発生がなくなり替わって NOxガス

が発生する乾固期に分かれる。SCHERN では、RuO4 以外の化学種の気液間での物質の移行メカニ

ズムとして、“蒸気の凝縮に伴い形成されるミストへのヘンリーの法則に基づく平衡状態での移動”、

及び“気液界面での化学種の物理的な移行”をモデル化している 4)。RuO4の液相への移行について

は、硝酸－水混合蒸気の凝縮に伴う液相への移行量を測定した実験に基づく相関式を提案している

13) 。 

 

4.1 事事故故時時のの施施設設内内ででのの熱熱流流動動とと化化学学種種のの気気液液間間のの移移動動 

本章の冒頭で述べたように沸騰時の実規模施設では、セル等の建屋の区画に流出した蒸気は、蒸

気の飽和温度が 100 [℃] 未満の場合、コンクリート壁面等の区画内の構造物表面で除熱され凝縮し

液膜を形成し、構造物近傍の気相部にはミストが発生する。液膜は徐々に床面に移動しプール水と

して停留すると想定される。気相部に浮遊できるミストには上限があり、これを超えるとプール水

として床面に停留すると考えられる。この期間において SCHERN では、単位時間当たりに蒸気が凝

縮し、これにより形成されるミスト及び壁面液膜の液相において瞬時に平衡状態となる化学種の溶

解を仮定し、気相から液相に移行すると仮定しモデル化している。さらに、壁面の液膜及びプール

水液面では、化学種の気液間の濃度差に応じて分子拡散に基づく移行もある。 
一方、乾固時には、気相中のミスト及び壁面液膜は発生しない。この場合の気液間の物質の移動

はプール水の気液界面を介しての分子拡散での移行が考えられる。物質の拡散に関する基本法則で

ある Fick の法則では、溶解速度（液相濃度の増加速度）は境界膜厚さ、溶媒中の溶質の拡散係数等

で表される。以上の移行メカニズムの変化に対応した移行モデルを表表 4.1 のように整理できる。 

 

表 4.1 事故事象の進展と化学種の気液間の移動メカニズムの変化 

 沸騰期 乾固期 

壁面近傍の気相 ミスト気液平衡モデル 移行無し 

壁面 分子拡散移行モデル 移行無し 

プール水液面 分子拡散移行モデル 分子拡散移行モデル 

 
4.2 凝凝縮縮にに伴伴うう生生成成ミミスストトへへのの気気液液平平衡衡移移行行ののモモデデルル化化 4)（（ミミスストト気気液液平平衡衡モモデデルル）） 

凝縮液量は、ミスト及びプール水の和であると仮定し、その体積を𝑉𝑉𝑉𝑉𝑐𝑐𝑐𝑐𝑐𝑐𝑐𝑐𝑐𝑐𝑐𝑐𝑐𝑐𝑐𝑐 [m3]とする。SCHERN で

提案する RuO4 以外の化学種の液相への溶解のモデルでは、壁面近傍で発生するミストにおいて瞬

時に平衡状態となる溶解を仮定し、各化学種が平衡状態で溶解したミストが壁面液膜水及びプール

水へ追加されることする。このため単位時間当たりの各化学種の気相から液相水への移行量は、液

相水：𝑉𝑉𝑉𝑉condの単位時間当たりの増加分に溶解する量としている。化学種 X のヘンリー定数：ℎ𝑋𝑋𝑋𝑋 
[kmol/m3/kPa]に、分圧：𝑒𝑒𝑒𝑒𝑋𝑋𝑋𝑋 [kPa]を乗ずれば液相中の平衡状態での化学種 X の濃度が求まるが、気

液各相の濃度の経時変化を解析するためには、単位時間当たりの気液間の移行量が必要となる。蒸

気凝縮に伴い単位時間に発生する液相水に溶解する化学種 X の移行速度：𝑆𝑆𝑆𝑆𝑋𝑋𝑋𝑋 [kmol/s] は、(4.1)式で

- 8 -

JAEA-Research 2025-011



表される。 
 

𝑆𝑆𝑆𝑆𝑋𝑋𝑋𝑋 = ℎ𝑋𝑋𝑋𝑋𝑒𝑒𝑒𝑒𝑋𝑋𝑋𝑋
𝑐𝑐𝑐𝑐
𝑐𝑐𝑐𝑐𝑑𝑑𝑑𝑑
𝑉𝑉𝑉𝑉cond = ℎ𝑋𝑋𝑋𝑋

[𝑋𝑋𝑋𝑋(𝑔𝑔𝑔𝑔)]
𝑀𝑀𝑀𝑀tot

𝑒𝑒𝑒𝑒tot
𝑐𝑐𝑐𝑐
𝑐𝑐𝑐𝑐𝑑𝑑𝑑𝑑
𝑉𝑉𝑉𝑉cond                           (4.1) 

 
ここで、気相部全圧：𝑒𝑒𝑒𝑒tot [kPa]、気相部全モル濃度：𝑀𝑀𝑀𝑀tot [kmol/m3]及び化学種 X の濃度：𝑋𝑋𝑋𝑋(𝑔𝑔𝑔𝑔) 

[kmol/m3]である。(4.1)式で得られる値は、気相から液相への単位時間当たりの移動量 [kmol/s]であ

る。一方、SCHERN では気液各相での各化学種の存在量は、濃度[kmol/m3]で表すため、気相から液

相への移動に伴う気相部の濃度減少及び液相部（凝縮液）の濃度増加に換算するには、それぞれの

体積で除する必要がある。 
 

4.3 分分子子拡拡散散にによよるる移移行行ののモモデデルル化化 4)（（分分子子拡拡散散モモデデルル）） 

乾固後に蒸気の凝縮が生じない状態では、RuO4以外の化学種についてプール水の気液界面を介し

た化学種の移動が主体と考えられる。SCHERN では、このような現象を Whitman の薄膜理論 14)  に

よる気液界面での物質の移動を仮定してモデル化している。気液界面における化学物質の移動を分

子拡散と考えると、化学種の移動量束：𝑁𝑁𝑁𝑁 [kmol/m2･s] は Fick の第一法則に基づき (4.2)式で表され

る。 
 

𝑁𝑁𝑁𝑁 = �𝐶𝐶𝐶𝐶𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎 − 𝐶𝐶𝐶𝐶𝑔𝑔𝑔𝑔𝐾𝐾𝐾𝐾𝑔𝑔𝑔𝑔𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎� �1 𝑘𝑘𝑘𝑘𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎 + 𝐾𝐾𝐾𝐾𝑔𝑔𝑔𝑔𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎 𝑘𝑘𝑘𝑘𝑔𝑔𝑔𝑔⁄⁄ ��                                 (4.2) 

 

ここで、Cg は気相中の化学種の濃度 [kmol/m3]、Caqは液相中の化学種の濃度 [kmol/m3] 、𝑘𝑘𝑘𝑘𝑔𝑔𝑔𝑔 は
気相中の化学種の質量移動係数 [m/s] 、𝑘𝑘𝑘𝑘𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎 は液相中の化学種の質量移動係数 [m/s]である。ここ

で、𝐾𝐾𝐾𝐾𝑔𝑔𝑔𝑔𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎 は(4.3)式で表される気液分配係数であり、𝐻𝐻𝐻𝐻：ヘンリー定数 [kmol/m3･kPa] から(4.4)式で

求まる値である。ここで、𝑇𝑇𝑇𝑇：両相温度 [K]、𝑅𝑅𝑅𝑅：気体定数（8.314 [Pa･m3 / K･mol]）である。 
 

𝐶𝐶𝐶𝐶𝑠𝑠𝑠𝑠𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎 = 𝐾𝐾𝐾𝐾𝑔𝑔𝑔𝑔𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝐶𝐶𝐶𝐶𝑠𝑠𝑠𝑠𝑔𝑔𝑔𝑔                                                      (4.3) 

 
𝐾𝐾𝐾𝐾𝑔𝑔𝑔𝑔𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎 = 𝐻𝐻𝐻𝐻 × 𝑅𝑅𝑅𝑅𝑇𝑇𝑇𝑇                                                      (4.4) 

 

文献 6) では気相及び液相中の物質の拡散係数は、それぞれ概ね 10-5 [m2/s]、10-9 [m2/s]程度の値が

示されている。本解析では、気相境界層及び液相境界層厚さを、それぞれ 10-2 [m]、10-5 [m]と仮定

（根拠はない）し、SCHERN で扱うすべて化学種の𝑘𝑘𝑘𝑘𝑔𝑔𝑔𝑔及び𝑘𝑘𝑘𝑘𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎を、それぞれ 10-3 [m/s]、10-4 [m/s]と

している。 
 

4.4 Ru のの凝凝縮縮にに伴伴うう移移行行ののモモデデルル化化（（Ru 凝凝縮縮水水移移行行モモデデルル）） 

文献 13) には、ガラス管内で RuO4を含む硝酸-水混合蒸気の凝縮に伴う凝縮液への移行量を調べ

る実験 15) で取得したデータの分析結果に基づき、(4.5)式に示す RuO4の物質移行係数に係る相関式

が提案され、実規模施設への適用可能性についても考察されている。相関式では、Ru O4の物質移行

係数：𝑀𝑀𝑀𝑀𝑀𝑀𝑀𝑀𝑐𝑐𝑐𝑐Ru [m/s] は、単位面積当たりの蒸気凝縮速度：𝑉𝑉𝑉𝑉𝑑𝑑𝑑𝑑cond−pa [m3/s･m2] 及び単位体積当たり
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の供給蒸気体積流量：𝐹𝐹𝐹𝐹𝑣𝑣𝑣𝑣stm−pa [m3/s･m3] を用いて表される。𝑀𝑀𝑀𝑀𝑀𝑀𝑀𝑀𝑐𝑐𝑐𝑐Ruは、実験の測定値から求めた

凝縮水への Ru 移行速度 [mol/s] を気相部での Ru 濃度 [kmol/m3]及び気液界面の面積 [m2]で除した

値で定義している。𝑀𝑀𝑀𝑀𝑀𝑀𝑀𝑀𝑐𝑐𝑐𝑐Ruに気相部での Ru 濃度及び気液界面の面積を乗じて Ru 移行速度 [kmol/s]
に換算できる。 
 

𝑀𝑀𝑀𝑀𝑀𝑀𝑀𝑀𝑐𝑐𝑐𝑐Ru = 7.333 × 109 × �𝑉𝑉𝑉𝑉𝑑𝑑𝑑𝑑𝑐𝑐𝑐𝑐𝑐𝑐𝑐𝑐𝑐𝑐𝑐𝑐𝑐𝑐𝑐𝑐−𝑝𝑝𝑝𝑝𝑎𝑎𝑎𝑎�
1.788 × �𝐹𝐹𝐹𝐹𝑣𝑣𝑣𝑣𝑠𝑠𝑠𝑠𝑑𝑑𝑑𝑑𝑚𝑚𝑚𝑚−𝑝𝑝𝑝𝑝𝑎𝑎𝑎𝑎 2.154 × 10−3⁄ �-3.233    (4.5) 

 
(4.5)式のもとにしている実験では、RuO4 の搬送気体は気化した硝酸－水混合蒸気と空気であり、

NOx を含まないため、亜硝酸の発生はないと推察される。よって同実験での RuO4 の液相水への移

行は凝縮に伴う移行及び分子拡散による物理的な吸収を含むが、化学吸収の寄与はないと考える。 
 

4.5 化化学学吸吸収収モモデデルル及及びび物物理理吸吸収収モモデデルルのの SCHERN へへのの組組込込みみ 

新たな移行モデルの組込みは、4.4 節に示す Ru の気相から液相への移行を扱うプログラム部分の

拡張で実装した。付録 A に示す化学吸収が顕在する閾値（液相中の HNO2濃度及び液相温度）の and

条件で化学吸収か物理的な移行を判定し、物理的な移行は、入力でのオプション選択により決定す

るようにプログラムした。液相中での(2.2)式に示す化学反応の反応速度定数は、同じく 2 章で示す

𝑘𝑘𝑘𝑘2に等しいとした。 

 

4.6 SCHERN のの既既存存のの移移行行モモデデルルとと新新移移行行モモデデルルととのの比比較較 

 図図 4.1 には、適用条件を考慮せずに上述の 3 つの既存の移行モデル及び、第 2 章に示す 2 つの新

移行モデルにより、廃ガス処理セルの事故時条件 11) で計算した気液界面での RuO4の移行速度の結

果の比較を示す。新たな移行モデルを用いた SCHERN の解析結果は 5 章で示す。 

 図図 4.1 に示す RuO4の移行速度は、オーダー的には 2 つのグループに分かれる。Ru 凝縮水移行モ

デル及び物理吸収モデルのグループとそれ以外のグループに分かれる。それぞれのグループでは、

ほぼ同程度の移行速度である。 

Ru 凝縮水移行モデル及び物理吸収モデルは、異なる実験体系での Ru の気相への移行量を測定す

る実験結果から導出したモデル 5), 13) であり、沸騰初期の事故条件でほぼ同等の値になることは両モ

デルの妥当性を互いに傍証する結果となっていると思料される。 

化学吸収モデル及び分子拡散モデルは、気液界面での物質の移動をモデル化している。前者は、

液相中での HNO2により RuO4が Ru(NO)(NO3)3に急速に変化する化学反応が駆動源となり液相への

移行が促進される現象をモデル化している。一方、分子拡散モデルは、気液界面と通して、ヘンリ

ーの法則に従い濃度の高い相から低い相への物質の移動が起こるとの考えに基づくモデルである。

沸騰初期段階で両者の値がオーダーで同程度あるのは、偶然であり、前者は適用条件外である（こ

のため灰色の破線で示す）こと、後者は、物質移行速度を決定する気液界面での境膜厚さを根拠の

ない仮定値を用いていることに起因していると考えられる。 

 沸騰晩期では、RuO4の発生が顕著となり、硝酸－水混合凝縮水が停留するプール水中には HNO2

濃度が上昇する。この期間では、物理吸収モデル（灰色の実線）は最も大きな値となるが適用条件

外であるので比較のための参考値として示す。一方、化学吸収モデルは沸騰晩期において適用条件

を満たす可能性があり、大きな移行速度を示す。 
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図 4.1 廃ガス処理セルの事故時条件での各モデルの RuO4の気液界面での移行速度 
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５．SCHERN の廃ガス処理セルでの解析結果 
 

 本章では、2.2 節に示した“化学吸収モデル”と 4.4 節で示した SCHERN にすでに組み込まれて

いる“Ru 凝縮水移行モデル”を組み合わせたケース（付録で示すオプション 1）及び化学吸収モデ

ル”と 2.1 節で示した新たに組み込んだ“物理吸収モデル”を組み合わせたケース（付録で示すオ

プション 2）の 2 ケースの解析結果を示す。解析では、化学吸収が発生する液相中の HNO2 濃度の

下限値を 1.0×10-5 kmol/m3に設定している。 
 

5.1 気気相相部部ででのの各各化化学学種種のの変変化化 

オプションの異なる 2 つの解析結果を比較すると、図図 5.1、図図 5.3 及び図図 5.5 に示すように気相部

の各化学種の濃度にはほとんど差がない。両オプションの解析結果の差異は、液相中の HNO2 濃度

が低く化学吸収が発生しない沸騰初期段階での物理的な RuO4 の液相への移行量の差に起因する。

図図 5.6 に示すようにオプション 2 の物理吸収モデルによる液相への移行量が、オプション 1 の Ru 凝

縮水移行モデルに比べて多いことにより、気相中の濃度は僅かに少ない。化学吸収の発生により、

気相中の RuO4は急激に減少しほぼゼロになる。 

乾固後の HNO2濃度の差異は、図図 5.6 に示すようにオプション 2 のケースのほうが液相中の RuO4

が多いことに因る。液相中の RuO4 は HNO2 と反応して Ru(NO)(NO3)3 に変化するためより多くの

HNO2が消費される。 

 
5.2 液液相相部部ででのの各各化化学学種種のの変変化化 

液相部の各化学種の濃度の変化を、図図 5.2、図図 5.4 及び図図 5.6 に示す。図図 5.2 及び図図 5.4 を比較す

ると RuO4及び Ru(NO)(NO3)3 の変化は異なるが、他の化学種は同様の変化を示す。図図 5.6 には、両

オプションの解析結果のうち、RuO4、Ru(NO)(NO3)3、HNO2及び NO の変化を比較している。前節

で述べたように沸騰期間では、オプション 2 の物理吸収のほうが液相中の RuO4 が多い。沸騰晩期

には液相中の HNO2濃度の増加に伴いほぼ乾固と同時に RuO4の化学吸収が始まり、液相中の RuO4 
と HNO2の反応により Ru(NO)(NO3)3が発生する。このタイミングで気相中の RuO4は急減するので

液相中の RuO4 は、乾固直前までの Ru 凝縮水移行あるいは物理吸収による移行である。乾固後で

は、オプション 2 のほうが液相中の RuO4 が多いためこれと反応する HNO2 が、オプション 1 に比

べて減少の度合いが大きくなる。 

 

5.3 RuO4のの施施設設外外へへのの移移行行のの可可能能性性 
前節で示したように RuO4 の液相への移行は、液相中の HNO2 の増加が乾固前後のタイミングで

生じるため物理的な移行が支配的であり、化学吸収による液相移行への寄与はほぼない。図図 4.1 に

示すように沸騰晩期での気相中の RuO4 の濃度での物理吸収及び化学吸収の速度を比較すると前者

が 10 倍以上大きな値となる。沸騰晩期での気相中の RuO4が増大する期間における液相への移行量

が下流区画へ移行する RuO4の量を左右する。図図 5.6 に示すように現状での SCHERN の解析では、

HNO2の上昇は乾固前後で発生するが、化学吸収が顕在化する 1.0×10-3 kmol/m3までは上昇しない。

HNO2に関連する化学反応に係るモデルの改良、精緻化により、RuO4が増大する沸騰晩期において
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液相中の HNO2濃度が、化学吸収が顕在化する濃度まで上昇する結果になれば、下流区画への RuO4

の移行が増加する結果となることが想定される。 

上述のように RuO4 の移行挙動には、液相中の HNO2 濃度が重要な役割を果たす。SCHERN に組

み込まれている化学反応を付録 B に示す。その中で液相中の HNO2の濃度の低下に影響する化学反

応を(5.1) 式 16) に示す。HNO2 は HNO3 に変化し、NO が気相に瞬時に移行する反応により、HNO2

が減少する。プール水は水位が深くないのでこの反応は成立すると考える。 

 

3HNO2(𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎) → HNO3(𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎) + H2O(𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎) + 2NO(𝑔𝑔𝑔𝑔)                               (5.1) 
 

沸騰段階での温度上昇、気相中の HNO3 の濃度の上昇に伴い、NO2 濃度が増加、液相中の HNO2

から生成される気相に移行した NO が NO2変化し、再び液相に移行して HNO2に変化する循環によ

って液相中の HNO2の濃度が上昇すると考えられる。 

付録 B に示す SCHERN で考慮するすべての反応が有機的に作用して液相中の HNO2 の濃度が決

まるため、考慮すべき化学反応の充足性、そこで用いる反応速度及び平衡定数の妥当性の検証が必

要である。また、気液間の各化学種の移動をヘンリーの法則に基づく気液平衡状態の凝縮水（硝酸

水溶液のミスト）への移行と仮定することの妥当性、そこで用いる水に対するヘンリー定数の硝酸

水溶液に用いることの有効性の確認も今後の課題である。 
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図 5.1 化学吸収モデル＋Ru 凝縮水移行モデルでの廃ガス処理セル気相部の各化学種の濃度 
 

 
図 5.2 化学吸収モデル＋Ru 凝縮水移行モデルでの廃ガス処理セル液相部の各化学種の濃度 
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図 5.3 化学吸収モデル＋物理吸収モデルでの廃ガス処理セル気相部の各化学種の濃度 
 

 

図 5.4 化学吸収モデル＋物理吸収モデルでの廃ガス処理セル液相部の各化学種の濃度  
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図 5.5 廃ガス処理セル気相中の RuO4及び HNO2の濃度の比較 

（黒線：オプション 1、灰色線：オプション 2） 
 

 
図 5.6 廃ガス処理セル液相中の RuO4、Ru(NO)(NO3)3及び HNO2の濃度の比較 

（黒線：オプション 1、灰色線：オプション 2） 
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６．まとめ 

  

再処理施設の過酷事故の一つである高レベル放射性廃液貯槽の冷却機能喪失による蒸発乾固事故

おいて発生するルテニウムの揮発性の化学種（RuO4）が施設内を移行する過程で移行経路に停留す

る凝縮水への移行により施設外への移行の抑制が期待される。この現象の解析的な模擬に供するた

めの実験に基づく新たな化学吸収及び物理吸収モデルが提案されている。本報では、SCHERNの解

析性能の向上の一環として、これらの吸収モデルを組込み、施設内を移行するRuO4の気液各相での

挙動の解析を試行した。その結果、次の結論を得た。 

 

 現状のSCHERNで考慮する化学反応により模擬される液相中のHNO2濃度は、化学吸収が顕在化

する濃度まで増加しない結果となり、化学反応が顕在化する閾値を1.0×10-5 kmol/m3に設定して

解析した。 

 

 解析結果では、RuO4の放出が急激に増加する沸騰晩期では、液相中のHNO2も急増する傾向が見

られ、その濃度変化がその後のRuO4の移行挙動に大きく影響することを確認した。 

 

 この結果から硝酸－水混合蒸気の凝縮に伴う気液各相のHNO2の化学的挙動の解析精度の向上が

課題の一つである。 

 
 SCHERN で考慮するすべての反応が有機的に作用して液相中の HNO2 の濃度が決まるため、考

慮すべき化学反応の充足性、そこで用いる反応速度及び平衡定数の妥当性の検証が必要である。 

 

 気液間の各化学種の移動をヘンリーの法則に基づく気液平衡状態の凝縮水（硝酸水溶液のミスト）

への移行と仮定することの妥当性、そこで用いる水に対するヘンリー定数の硝酸水溶液に用いる

ことの有効性の確認も今後の課題である。 

 

  

- 17 -

JAEA-Research 2025-011



参考文献 

 

1) 「再処理施設における放射性物質移行挙動に係る研究」運営管理グループ，"再処理施設におけ

る放射性物質移行挙動に係る研究報告書," 2014. 

2) T. Kato et al., "Study on volatilization mechanism of ruthenium tetroxide from nitrosyl ruthenium nitrate 

by using mass spectrometer," J. Nucl. Mater., 479, pp. 123-129, 2016. 

3) 日本原子力研究開発機構, "平成 29 年度原子力規制庁委託成果報告書 再処理施設内での放射性

物質の移行挙動に係る試験等, " 平成 30 年 3 月, 2018, https: //www.nsr.go.jp/data/000256373.pdf,

（閲覧：2019/02/07）. 

4) 吉田 一雄, 玉置 等史, 桧山 美奈, "SCHERN-V2：再処理施設の高レベル廃液蒸発乾固事故で

の化学的挙動解析プログラム解説書," JAEA-Data/Code 2021-008, 2021, 35p. 

5) 日本原子力研究開発機構, "令和 5 年度原子力規制庁委託成果報告書 再処理施設内での蒸発乾

固事象に関する試験等, " 令和 6 年 3 月, 2024, https://www.nsr.go.jp/data/000473695.pdf, （閲覧：

2025/03/19）. 

6) 大江 修造，「物性推算法」，データブック出版社, 2011.  

7) NIST Chemistry WebBook, SRD 69, https://webbook.nist.gov/cgi/cbook.cgi?ID=C7732185&Mask=4

（閲覧：2025/03/19）. 

8) Anton Paar, Viscosity of Nitric Acid, https://wiki.anton-paar.com/en/nitric-acid/（閲覧：2025/03/19）. 

9) Physical Properties of Nitric Acid, https://nitrogen.atomistry.com/physical_properties_nitric_acid.html
（閲覧：2025/03/19）. 

10) Lab BRAINS, 純水の粘度,動粘度および密度, https://lab-brains.as-1.co.jp/for-biz/2021/07/38081/（閲

覧：2025/03/19）. 

11) 吉田 一雄，桧山 美奈，玉置 等史，"再処理施設の高レベル廃液蒸発乾固事故の MELCOR を

用いた施設内の熱流動解析モデルの検証," JAEA-Research 2025-003, 2025, 24p. 

12) A. Sasahira, et al. "Formation Rate and Gas-Liquid Equilibrium of RuO4," J. Nucl. Sci. Technol., 25(5), 
pp. 472-478 ,1988. 

13) 吉田 一雄, 玉置 等史, 桧山 美奈, "再処理施設の高レベル廃液蒸発乾固事故でのNOxの化学挙

動を考慮した Ru の移行挙動解析, " JAEA-Research 2021-005, 2021, 25p. 

14) W.G. Whitman, "A preliminary experimental confirmation of the two-film theory of gas adsorption, " 

Chem. Metall. Eng. 29, pp. 146-148, 1923. 

15) 日本原子力研究開発機構, "平成 31 年度原子力規制庁委託成果報告書 再処理施設内での放射性

物質の移行挙動に係る試験等, "令和 2 年 3 月, 2020, https://www.nsr.go.jp/data/000319224.pdf, （閲

覧：2025/03/31）. 

16) M.M. Wendel and R.L. Pigford, "Kinetics of Nitrogen Tetroxide Absorption in Water, "AiChE J. Vol.4, 

No.3, pp. 249-256, 1958. 

17) J.A. Patwardhan, J. B. Joshi, "Unified Model for NOx Absorption in Aqueous Alkaline and Dilute Acidic 

Solutions," AIChE J., Vol. 49, No. 11, pp.2728-2748, 2003. 
18) K.G. Loutet et al., "Experimental Measurements and Mass Transfer/Reaction Modeling for an Industrial 

NOx Absorption Process, " Ind. Eng. Chem. Res., Vol.50, No.4, pp.2192-2203, 2011. 

- 18 -

JAEA-Research 2025-011

http://www.nsr.go.jp/data/000256373.pdf
https://www.nsr.go.jp/data/000473695.pdf
https://webbook.nist.gov/cgi/cbook.cgi?ID=C7732185&Mask=4
https://wiki.anton-paar.com/en/nitric-acid/
https://nitrogen.atomistry.com/physical_properties_nitric_acid.html
https://lab-brains.as-1.co.jp/for-biz/2021/07/38081/
https://www.nsr.go.jp/data/000319224.pdf


付録 A SCHERN の入力 
 
本研究での新たな気液界面での RuO4の移行モデルの RCHERN への組込みに伴い、入力データの

追加及び、計算性能の向上のための入力を変更した。付図 A.1 及び付図 A.2 にそれぞれ、入力ファ

イルの INIT.dat 及び INFLOW.dat のサンプルを示すとともに、INIT.dat において追加、変更した入力

を説明する。 
 

付 1 入力ファイルの INIT.dat の変更項目 

a) タイムステップ制御に係る入力の変更 

付図 A.1 の 17 及び 20～28 行がタイムステップ制御に係る入力である。計算開始直後のタイ

ムステップは、17 行の“DTLN0”である。その後のタイムステップの制御は、20～28 行の例で

示すように制御できる。付図 A.1 の例は、8 つの区切りでタイムステップを制御する例である。

各データは、次の通りである。 
 

第 1 入力：任意の 10 文字の識別符 

第 2 入力：新たなタイムステップの始まりの時：TIMES [sec] 

第 3 入力：新たなタイムステップ：DLT [sec] 

第 4 入力：前 DLT から現 DLT への移行期間：DTRN [sec] 
  

DTRN が正の値の場合、タイムステップの変化に伴う解析結果の計算上の不連続を回避する

ために前 DLT から現 DLT に DTRN の時間をかけて徐々に変化する。DTRN がゼロの場合は、

前 DLT から現 DLT に即座に移行する。 
 

b) RuO4の気液間の移行モデルに係る入力の追加 

付図 A.1 の 47～56 行に標記に係る入力を示す。最初に化学吸収モデルの次の 2 つのパラメー

タ（49 行）を入力する。 
 

𝑘𝑘𝑘𝑘𝐺𝐺𝐺𝐺：気相物質移動係数 [mol/m2･s･Pa] 

𝑘𝑘𝑘𝑘2：反応速度定数 [m3/mol･s] 
 

次に物理的な移行モデル及び化学吸収モデルを組み合わせた 2 つのオプション（54 行）を選

択する。 
 

オプション 1：化学吸収モデル＋Ru 凝縮水移行モデル 

オプション 2：化学吸収モデル＋物理吸収モデル 
 

オプション 2 を選択した場合は、物理吸収モデルの kL1 及び kL2 のパラメータを（56 行）入

力する。 
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付図 A.1 サンプル入力（INIT.dat）（1/2） 
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付図 A.1 サンプル入力（INIT.dat）（2/2） 
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付図 A.2 サンプル入力（INFLOW.dat）（1/2） 
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付図 A.2 サンプル入力（INFLOW.dat）（2/2） 
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付録 B SCHERN で考慮する化学反応 
 

SCHERNでは文献17) 及び18) に記載のNOxに係る気液各相での化学反応をモデル化している。

反応に関わる化学種は NO、NO2、N2O3、N2O4、HNO2、HNO3、H2O、O2である。付表 B.1 及び付表

B.2 に示す両文献に記載の各化学反応の平衡定数及び反応速度定数は、プログラム内に組み込まれ

ている。 

 
(1) 気相部での化学反応 

気相部でモデル化している化学反応式を(B.1)～(B.5)式に示す。文献 17) 及び 18) とも同様の反応

式及び反応速度定数が示されている。 

 

(B.1) 

(B.2) 

(B.3) 

(B.4) 

(B.5) 

 

付表 B.1 気相部での化学反応の平衡定数、正方向及び逆方向の反応速度定数 
反応式 
番号 正方向反応速度定数：kiF 平衡定数：Ki 

逆方向反応速度
定数：kiB 

B.1    27356.01.652 325.10110 RTT  a) － － 

B.2 910  b)    325.10110 226.92993 RTT   c) 22 Kk F  

B.3 910  b)    325.10110 234.72072 RTT   c) 33 Kk F  

B.4 4101.4   b)  5012.083.2010  T  d) 44 Kk F  

B.5 250  b)  481.15.96510  T  d) 55 Kk F  
 J/mol/K31446.8],K[.tempphaseGas][d)kmol]m[c)]/kmol/sm[b)]/s/kmol)(m[：a) 3323 RT：，－：，：，：，  

 

(2) 液相部での化学反応 

液相部の化学反応式を(B.6)～(B.11)式に示す。文献 17)では(B.9)及び(B.10)式の反応は平衡反応と

しているのに対して文献 18) では、不可逆反応としている。SCHERN では平衡反応を仮定している。

また、(B.6)及び(B.7)式は文献 17) のみに、(B.8)及び(B.11)式は文献 18) のみに示されている。 

 

(B.6) 

(B.7) 

(B.8) 

(B.9) 

(B.10) 

(B.11) 

 

     
   

     
     
       gHNOgHNOgOHgON

g2HNOgOHgON
gONgNOgNO
gONg2NO
g2NOgOg2NO

23242

2232

322

422

22







   
     
       
     
       

       gaqaqaq
aqaqaqaq

aqaqaq
aqaqaqaq

aqaqaq
aqaq

2NOOHHNO3HNO
HNOHNOOHON

2HNOOHON
HNOHNOOH2NO

ONNONO
ON2NO

232

23242

2232

3222

322

422









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付表 B.2 液相部での化学反応の平衡定数、正方向及び逆方向の反応速度定数 
反応式 
番号 正方向反応速度定数：kiF 平衡定数：Ki 逆方向反応速度定数：kiB 

B.6 Fk7≅  a) 41054.6   c) 66 Kk F  

B.7 61037.1   a) 41037.1   c) 77 Kk F  

B.8 67209.410  a) － － 

B.9 868  b) 330  d) 99 Kk F  

B.10 1572.0  b) 41081.5   d) 1010 Kk F  

B.11  1979.20620010  T  e) － － 

]K[tempphaseLiquid]/s/kmolmatm[e)][d)kmol]m[c)]/kmol/sm[b)]/kmol/sm[a) 4122333 ：，：，－：，：，：， T：  
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