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核燃料サイクル施設における溶液燃料臨界事故時の放射性ヨウ素の気相への移行挙動を把握

することは，同事故における公衆への影響を評価する観点から極めて重要である。本報では，

過渡臨界実験装置（TRACY）を用いた臨界実験において，臨界を終息させた後，溶液燃料中

の放射性ヨウ素濃度が減少傾向を示す時間まで溶液燃料を保持した条件及び臨界を継続させた

状態で溶液燃料を保持した条件の下で，TRACY 炉心気相に移行した 133I の経時的な放射能濃

度を測定した。得られた経時的な炉心タンク気相中の放射性ヨウ素濃度測定値に，放射性ヨウ

素の移行評価モデルを適用することで，放射性ヨウ素の気相への積算移行割合及び移行速度を

評価した。 
過渡臨界後に臨界を終息させ溶液燃料を炉心タンク内に保持した場合には，133I の気相への

移行速度は，ほぼ 1 時間後から 3 時間後までの時間帯で最大値を示し，8 時間以降でほぼ一定

となることが分かった。また，経過時刻毎の全核分裂数と移行速度の関係を得ることができた。

一方，JCO 臨界事故のように臨界が継続した状態で溶液燃料を保持した場合には，放射性ヨウ

素の積算移行割合と移行速度は時間とともに単調に増加することが分かった。 
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In order to estimate public dose under a criticality accident in fuel solution of a 

nuclear fuel cycle facility, release behavior of radioiodine from the fuel solution to 
atmosphere is very important.  In this report, 133I concentration in gas phase of TRACY 
core tank was measured until the concentration in the solution decreased. Furthermore, 
cumulative release ratio and release rate from the solution to the atmosphere of 
radioiodine were evaluated by applying previously reported evaluation model. 

As a result, for the case of short transient criticality, release rate of 133I became 
maximum at 1 hour later from the ending and almost constant after 8 hours later.  
Furthermore, relationship of each elapsed time between total fission number and release 
rate of 133I could be derived.  On the other hand, for the case of long criticality excursion, 
such as JCO criticality accident, the cumulative release ratio and release rate of 
radioiodine increased monotonously with time. 
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1. 緒 言 
 

六ヶ所再処理施設では，設計基準事故の一つとして，「溶解槽における臨界事故」が想定され，

公衆に対する影響評価がなされている 1)。また，福島第一原子力発電所の事故後に制定された

再処理施設を対象とした新規制基準 2)では，「セル内において発生する臨界事故」が重大事故の

一つとして挙げられることになった。このように臨界事故は，施設の設計の妥当性の評価に加

えて，設計上定める条件より厳しい条件において発生する事故時の安全性を評価する上でも，

重要な事故である。 
再処理工程で取り扱う溶液（溶液燃料）で臨界事故が発生した場合には，溶液中に溶存して

いる放射性物質に加えて，臨界に伴って溶液中に生成する放射性物質が気相中へ移行する。こ

のうち一部のヨウ素種（無期状ヨウ素（I2）及び有機ヨウ素（CH3I 等））と希ガス核種は揮発

性を有しているためにガスとして気相中に移行し，セルや換気系内を移行し，その一部が施設

外へ放出される。したがって公衆への影響を評価する観点からは，これら核種の気相への移行

挙動を把握することが極めて重要である。六ヶ所再処理施設における設計基準事故の評価では，

NUREG-13203)を参考にして，放射性ヨウ素の気相への移行割合を 25%として評価している。

しかしながらこの数値の出典 4-6)を遡ると，これは BWR の冷却材喪失事故についての評価指針

から引用されたものであることがわかる。このように評価対象が異なる指針からの数値を引用

したのは，溶液燃料臨界事故時の放射性物質の気相への移行割合に係る直接的なデータの報告

例がなかったためであると考えられる。しかし，重大事故として位置づけられる臨界事故評価

を行う際には，過度な保守性を廃した最適評価データを用いるべきであり，その意味で，溶液

燃料を用いた過渡臨界時の気相への積算移行割合及び移行速度データそのものが重要となる。 
以上の背景の下，旧原研では，平成 8 年度から平成 14 年度まで，燃料サイクル安全工学研

究施設（NUCEF）の過渡臨界実験装置（TRACY）を用いて，低濃縮ウランの硝酸ウラニル溶

液燃料を用いた過渡臨界実験を実施し，放射性物質（ヨウ素及び希ガス等）の気相への移行挙

動データを取得してきた。 
溶液燃料臨界事故の場合，溶液燃料中に存在する核分裂生成物は，それぞれが属する崩壊系

列にしたがって生成しまた減衰していくため，溶液燃料中での存在量自体が経時変化すること

が大きな特徴となる。著者らは，このような特徴を踏まえ，気相中の放射性ヨウ素濃度測定値

と溶液燃料中の放射性ヨウ素の存在量の経時変化を組み合わせた核種移行評価モデルを考案し，

放射性ヨウ素の気相への移行割合を評価してきた。溶液燃料を炉心タンク中に 5 時間保持する

という条件下で平成 12 年度までに得られた結果から評価した放射性ヨウ素（131I あるいは 133I）
の気相への積算移行割合（実験を継続した 5 時間後までに溶液燃料中に生成した積算量に対す

る気相中に移行した積算量の割合として定義。詳細は Appendix 参照。）は，臨界を速やかに終

息させた場合の最大値が約 0.2%であり，臨界を継続させた場合の最大値は約 0.9%であった 7-9)。 
しかしながら，核分裂によって生成した放射性ヨウ素の存在量の経時変化に係る計算は，5

時間後でも放射性ヨウ素が溶液燃料中に比較的多量に存在していることを示している（後述す

る図 5 参照）。このことは，5 時間後でも放射性ヨウ素の気相への移行が継続していることを意

味しており，実際に上記の報告では，積算移行割合が増加している段階での結果が示されてい
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る。そこで本報では，TRACY 試験において測定可能で，かつ，放射能量が大きい 133I を対象

として，臨界を速やかに終息させた後の溶液燃料の保持時間を，TRACY の運転限度時間を考

慮して 10 時間まで拡大することで，溶液燃料中のヨウ素量が減少する時間帯までの放射性ヨ

ウ素の積算移行割合を評価することとした。さらに，臨界を速やかに終息させた場合と終息さ

せない場合の放射性ヨウ素の気相への移行挙動に対する影響を観察するため，可能な限り全核

分裂数と溶液燃料の保持時間を同じにした試験を行った。 
また，実際の溶液燃料臨界事故時の事故収束のための対応方法や公衆への影響を，経過時間

との関係で検討するためには，放射性物質の積算移行割合ではなく，移行速度の経時変化が有

用な情報となるものと考えられる。そこで本報では，これまでの核種移行モデルを拡張し，放

射性ヨウ素の気相への移行速度の経時変化についても評価することとした。 
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2. 試 験 
 

2.1 試験装置 
 図 1 に TRACY10)のベントガス配管系の概略を示す。TRACY 炉心タンクを中心としてベ

ント配管及び槽類が設置されており，4.5×10-3 m3/s の流量でベントガスが系全体を循環して

いる。溶液燃料から炉心タンク気相中に移行したヨウ素は TRACY ベントガス配管系に移行し，

ヨウ素吸着塔において回収される。この TRACY ベントガス配管系に，溶液燃料から気相中に

移行した放射性物質を捕集するためのいくつかの捕集装置（Mst，粒子径 A/B，ヨウ素 A/B/C）

を設置した。このうち Mst は，炉心タンク気相をサンプリングするものであり，エアロゾル状

放射性物質の粒径分布特性を観察するための粒子径分級ユニット（東京ダイレック（株）製

Model MC-300）とガス通過部の直径が 30 mm のカートリッジフィルタタイプのヨウ素捕集フ

ィルタ（ICF）エレメントから構成されている。ICF エレメントは，溶液燃料から気相中に移

行した放射性ヨウ素を物理形・化学形別に捕集するために，エアロゾル状ヨウ素の捕集を目的

とした 1 枚のメンブレンろ紙（東洋濾紙（株）製 J100A），無機状ヨウ素（I2）の捕集を目的

とした 5 枚の銀添着ろ紙（東洋濾紙（株）製 No.50 濾紙に真空蒸着法で銀を約 0.3 mg/cm2蒸

着させたろ紙），さらに有機状ヨウ素（CH3I 等）の捕集を目的とした 3 枚の硝酸銀添着アルミ

ナベットフィルター（日立製作所製，硝酸銀添着率約 10%，アルミナベット径：30～50 メッ

シュ，1 枚のカートリッジ内充填量：約 5.8 g）から構成されている。粒子径 A/B は 7 段の捕

集段からなるアンダーセンタイプカスケードインパクタ（東京ダイレック（株）製，分級可能

な粒径範囲：0.5～7.3μm）とその後段に Mst と同様の ICF エレメントが設置されている。ま

たヨウ素 A/B/C は，ICF エレメントのみが設置されている。各捕集装置には，それぞれのユニ

ットやエレメントを内包したサンプラが複数本，並列に設置されており，サンプラ上部の空装

弁の遠隔操作による切換えとサンプラ下流のマスフロ―コントローラで所定の流量（1.7×10-4 
m3/s）に制御したポンプ吸引による流量サンプリングを用いて，捕集時間毎に捕集することが

できる。 
 

2.2 試験条件及び方法 
試験には，235U 濃縮度約 10%，硝酸濃度約 0.7 mol/L，ウラン濃度約 400 g-U/L の組成の溶

液燃料 11）を用いた。 
表 1 に本報告における TRACY 試験条件を示す。TRACY では幾つかの溶液燃料に対する反

応度添加モードが選択できるが，表 1 の各試験は，調整トランジェント棒（図 1 参照）を溶液

燃料中から圧空によって速やかに引抜くことで反応度を添加するパルス引抜きモードのもとで

行われたものである。R174 及び R166 以外の各試験では，溶液燃料が過渡臨界となった後，

調製トランジェント棒を溶液燃料中に再挿入させて速やかに臨界を終息させ，その後，それぞ

れの保持時間にわたって溶液燃料を炉心タンク内で保持した。R174 及び R166 については，

調整トランジェント棒を溶液燃料中に再挿入しない状態（臨界継続）で，溶液燃料を炉心タン

ク内で 5 時間保持した。なお，各試験においては，保持時間後に溶液燃料をダンプ槽に排出し

た。表 1 に示した試験の内，R156 と R176 は，臨界継続の有無による放射性ヨウ素の気相へ
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の移行挙動への影響を観察することを目的とした試験である。 
図 2～4 にそれぞれの試験条件における核出力経時変化を示す。縦軸の核分裂率 Fs 

[fissions/s]は，核分裂電離箱による経時的な過渡出力値 [W]の測定値 11)を 3.2×10-11 J/fission
で除した値である。反応度添加量が同じ試験では，調整トランジェント棒挿入時点までの核分

裂率の時間履歴は良く一致している。表 1 中の全核分裂数 Fsa は，図 2～4 に示した各試験の

Fsの時間積分値である。また，表 1中の単位溶液燃料体積当たりの全核分裂数Fsd [fissions/m3]
は，Fsa を TRACY 炉心タンクの溶液燃料体積 0.12 m3 で除して求めた。 

気相に移行したヨウ素をそれぞれの捕集装置にて捕集時間毎に捕集した。試験後に各捕集装

置に設置してある各サンプラを解体してそれぞれのユニットや ICF エレメントを取り出して

密封試料化した後に Ge 検出器（セイコーEG&G（株）製 GMX-25190-P）を用いたγ線分析

を行い，ヨウ素量を定量した。六ヶ所再処理施設の設計基準事故評価では，公衆へ影響を及ぼ

す観点から，臨界に伴い溶液燃料中に生成する放射性ヨウ素として 131I（半減期：8.0 d），132I
（同：2.3 h），133I（同：20.8 h）及び 134I（同：52.6 min）並びに 135I（同：6.6 h）3)を評価

対象としている。溶液燃料から放出がないと仮定した場合の溶液燃料中の放射性ヨウ素の放射

能濃度の経時変化を計算した結果を図 5 に示す。これは，パルス引き抜きによって 2.9$の反応

度を添加し，その後，臨界を終息させたと仮定した場合の計算結果である。図 5 からは，135I
の放射能濃度が最も高く，その次に 133I の放射能濃度が高いことがわかる。ただし，ほぼ 15
時間以降では 133I の濃度が最も高くなることを考慮すると，JCO 臨界事故のように溶液燃料が

長時間にわたって存在するような事故では，133I は評価上最も重要な核種であると考えること

ができる。実際の TRACY 試験においては，運転準備やγ線測定のための試料調整のためには，

実質的には７日以上の時間間隔が必要であった。したがって，上述のγ線分析によって検出で

きる放射性ヨウ素は，131I と 133I に限られた。そこで本報では，TRACY 試験において測定可

能で，かつ，放射能量が大きく公衆への影響評価上最も重要な核種として，133I に着目し，放

出挙動を評価することとした。なお，131I は，溶液燃料中に前試験の残存分が確認されたため，

本報での評価からは外した。 
γ線分析で得られた試料中の 133I の放射能強度は，それぞれの捕集時間幅の中央時刻（以下，

「捕集中央時刻基準」という。）までの崩壊補正を行い，さらに，捕集時間のサンプラ積算通過

流量で除することで，捕集中央時刻基準の放射能濃度に換算した。133I の崩壊補正計算には，

JNDC（Japanese Nuclear Data Committee）核データライブラリ 12）の核データを使用した。

計算に用いた 133I を含む崩壊系列を図 6 に示す。 
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表 1 TRACY 核出力特性 

Run 
No. 

反応度

[$] 
全核分裂数 

Fs [fissions] 

単位溶液燃料体積当

たりの全核分裂数 
Fsd [fissions/m3] 

臨界継続 
炉心タンク内 

溶液燃料保持時間[h] 

R176 0.5 1.1×1017 9.2×1017 速やかに終息 5 
R156 1.5 3.0×1017 2.6×1018 速やかに終息 5 
R225 2.9 6.5×1017 5.4×1018 速やかに終息 10 
R174 0.5 2.5×1017 2.1×1018 5 時間継続 5 
R166 1.5 8.5×1017 5.4×1018 5 時間継続 5 

 
 
 
 
 

ベントガス
希釈槽

粒子径B

Mst

冷却器

粒子径A
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図 1  TRACY ベントガス配管系の概要 
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図 2  TRACY の核出力経時変化（R156，R166） 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 3  TRACY の核出力経時変化（R174，R176） 
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図 4  TRACY の核出力経時変化（R225） 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 5 溶液燃料から放出がないと仮定した場合の溶液燃料中の放射性ヨウ素の放射能濃度 
の経時変化の算出値 

- 7 -

JAEA-Technology 2015-044



 

Sb-133
h=2.37e-2
t1/2=2.34m

Te-133m
h=2.93e-2
t1/2=55.4m

Te-133
h=1.21e-2
t1/2=12.5m

I-133
h=1.81e-3
t1/2=20.8h

Xe-133m
h=1.97e-5
t1/2=2.19d

Xe-133
h=7.27e-6
t1/2=5.29d

0.150 1.000 0.029 1.000

1.000

0.9710.850

 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 6 133I を含む崩壊系列 12) 
：核分裂収率 [-]，t1/2：半減期，矢印に付加した数字：分岐比 
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3. 試験結果及び考察 
 

3.1 炉心タンク気相中におけるヨウ素濃度変化 
図 7 にサンプリング結果をもとに算出した炉心タンク気相中の 133I の放射能濃度の経時変化

を示す。これらは，Mst で時間毎に捕集したヨウ素量を，同時間に Mst を通過した積算流量で

除することで算出したものである。133I の放射能濃度は，過渡臨界時点から数分後から上昇し

た。臨界を速やかに終息させた試験では，133I の放射能濃度は，ほぼ 1 時間後から 3 時間後ま

での時間帯で比較的高い値を示した後，徐々に減少した。気相中の 133I 濃度は全核分裂数が大

きいほど高い値となった。図 5 に過渡臨界によって溶液燃料中に生成する 133I の濃度変化の計

算例を示した。図 5 の計算条件は，反応度添加量や Fsd は本報で取り上げた試験の条件とは異

なるために，133I 濃度の絶対値は本報での試験における値とは一致するものではないが，溶液

燃料中の 133I 存在量の時間履歴の傾向は同様であると考えられる。図 5 からは，133I の放射能

濃度は，約 3 時間後に最大となり，その後，約 4 時間後にかけて微減し，それ以降，徐々に減

少していくことがわかる。放射性物質の溶液燃料から気相への移行には，溶液燃料中に存在し

ている放射性物質量の大小や溶液燃料内部の撹拌効果及び気泡生成による気液接触面積の増大

などの物理的な効果が影響しているものと考えられる。図 7 の R176 における炉心タンク気相

中の 133I の放射能濃度の経時変化は，図 5 に示した溶液燃料中の 133I の放射能濃度や図 12 の

放射性ヨウ素全体のモル濃度の経時変化とよく似ている。R176 は，これら 3 試験の内でもっ

とも添加反応度が低かったために出力ピークにおける核分裂率も約 3 桁小さい。そのため，上

述の物理的な効果の寄与が他の 2 試験より小さく，気相への移行挙動が溶液燃料中での放射性

ヨウ素の存在量の経時変化の挙動と似た傾向となったのではないかと考えている。このことは，

Fsd が大きいほど気相中での 133I の放射能濃度は高くなり，かつ，濃度の上昇も速かったとい

う図 7 の傾向とも矛盾しない。臨界を速やかに終息させたうえで溶液燃料を 10 時間保持した

試験（R225）では，おおよそ 4 時間以降に気相中の 133I の放射能濃度の低下が顕著となり，6
時間以降その割合を緩めながら 10 時間後まで低下していった。 

過渡臨界後に調整トランジェント棒を再挿入せず，臨界継続させた試験（R174, R166）でも，

Fsd が大きいほど 133I の放射能濃度は高く推移した。特に，R166 は，R174 を含めた他の試験

結果よりも約１桁高い値となった。また R174 及び R166 ともに，他の試験結果と異なり，気

相中の 133I の放射能濃度は単調に増加していく傾向が観察された。これは，臨界継続によって，

溶液燃料中での 133I の生成が継続することに加え，溶液燃料内部の撹拌効果や気泡生成による

気液接触面積の増大などの物理的な効果も，臨界を終息させた試験結果と比べて，より大きく

寄与しているためと考えられる。 
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図 7 炉心タンク気相中の 133I の放射能濃度の経時変化 
 
 

3.2 ヨウ素の気相への積算移行割合及び移行速度の評価 
133I の気相への積算移行割合は，著者らが考案した溶液燃料臨界事故時の放射性物質移行評

価モデル 7-9)（詳細は Appendix に再掲）を適用して評価した。 
本報では，この評価モデルに対して以下の式を新たに連立させることで，133I の気相への移

行速度 RRI [mol/m2/s]を評価した。 
 

I sol
I

sol

IRR
A

   

 
ここで， I [s-1]は 133I の溶液中から気相への移行係数，Isol は溶液燃料中 133I 原子数，Asol [m2]
は TRACY 炉心タンク内における溶液燃料の表面積（0.02 m2）である。 

133I の気相への移行速度の評価結果を図 8 及び図 9 に示す。図 9 は R166 以外の試験に対す

る評価結果を拡大して示したものである。臨界を速やかに終息させた試験（R176, R156, R225）
に対する評価結果は，図 6 に示した炉心タンク気相中の 133I 放射能濃度の経時変化と同様に，

過渡臨界からほぼ 1 時間後から 3 時間後までの時間帯で比較的高い値を示した後，徐々に減少

した。また，Fsd が大きいほどその値は大きく，増加の割合も高かった。溶液燃料を炉心タン

ク内に 10 時間保持した R225 に対する評価結果を見ると，気相への移行速度は，過渡臨界から

5 時間以降も時間経過とともに低下していった。これは，溶液燃料中の 133I 濃度が減少したた
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めと考えられる。なお，8 時間以降でほぼ一定となった気相への移行速度は，約 7.7×1013 
mol/m2s であった。一方，過渡臨界後に調整トランジェント棒を再挿入せず臨界継続させた試

験（R174, R166）では，気相への移行速度は単調に増加した。この傾向も図 6 に示した炉心タ

ンク気相中の 133I 放射能濃度の経時変化と同様の傾向である。図 10 に，R176 評価結果を基準

とした相対的な 133I の気相への移行速度の経時変化を示す。これは，それぞれの試験に対して

評価された 133I の気相への移行速度を，R176 に対して得られた値で除したものである（した

がって，R176 では 1 となっている。）。臨界を速やかに終息させた試験（R156, R225）では，

時間経過とともに R176 評価結果に漸近する傾向が見られる。上述のように，ヨウ素の気相へ

の移行速度に対しては，溶液燃料中のヨウ素濃度の増加や溶液燃料の温度上昇に伴う溶液燃料

内部の撹拌効果及び気泡生成による気液接触面積の増大，溶液燃料の温度の上昇などの気液面

における物質移動に係る物理的な効果の影響を受ける。しかしながら，臨界終息後の時間経過

に伴って，ヨウ素濃度以外の影響が低下するため，各試験における気相への移行速度評価結果

が漸近していくものと考えられる。それに対して，R174 及び R166 では相対的な気相への移

行速度は単調に増加した。特に，R166 に対する評価結果は，過渡臨界から 4.5 時間後で比べ

ると，他の試験と比べると 30 倍程度大きな値となった。これは，臨界継続により上述の 2 つ

の効果が，臨界を終息させた試験結果と比べて，より大きく寄与したためと考えられる。 
気相への積算移行割合の経時変化の評価結果を図 11 に示す。臨界を速やかに終息させた試

験（R176, R156, R225）での気相への積算移行割合は，Fsd の増加とともに減少している。こ

の傾向は，図 8 に示した気相への移行速度の傾向とは逆である。図 12 に，R176 評価結果を基

準とした溶液燃料中の 133I存在量の経時変化を示す。溶液燃料中の相対的な 133I存在量は，R176
に対して，R156 及び R225 で，それぞれ約 3 倍及び約 6 倍となっている。それに対して，図

10 に示したように，133I の相対的な気相への移行速度は，約 1.5 倍及び約 2 倍であった。この

ことは，Fsd の増加に伴って，133I の気相への移行速度自体は増加するが，その増加割合より

も，溶液燃料中の 133I 濃度の増加割合が大きいことを意味している。このことから，図 11 に

示したFsdの増加に伴う積算移行割合の見かけ上の低下の傾向が評価されたものであると考え

ることができる。 
一方，過渡臨界後に調整トランジェント棒を再挿入せず，臨界継続させた試験（R174, R166）

の積算移行割合は，臨界を速やかに終息させた試験に比べて高い値となった（R174 では Fsd
が若干小さい R176 の結果に近い値となっている）。特に，R166 の積算移行割合は，過渡臨界

から 4.5 時間後の値は約 1.0%となっている。これは，臨界継続によって，溶液燃料中での 133I
の生成が継続することに加え，溶液燃料内部の撹拌効果や気泡生成による気液接触面積の増大

などの物理的な効果がより大きく寄与したためと考えられる。 
このように，本報におけるヨウ素の積算移行割合は，六ヶ所再処理施設の設計基準事故評価

で採用している 25%を十分下回っている。しかしながら，ヨウ素は，溶液燃料のような酸性溶

液中に溶存すると揮発性化学形となり気相中に移行する。したがって，溶液燃料が炉心タンク

内に存在し続けた場合，溶液燃料中の放射性ヨウ素が十分減衰するまでは放射性ヨウ素の気相

への移行は継続することになり，積算放出割合は単調に増大することになる。このことから，

従来の再処理施設における安全評価のように五因子法の考え方に基づいて事故時の公衆への影
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響を評価する場合，ヨウ素の積算収量に乗ずる積算移行割合としてどのような値を採用するか

は，臨界事故の継続時間のみならず，その継続時間内での溶液燃料の保持状態（臨界が継続し

ていたか否か）を十分検討する必要がある。 
溶液燃料の臨界事故を考えた場合，事故収束のための手段としては，Gd 等の中性子吸収材

を溶解した水溶液を溶液燃料に加えることが想定される。この場合，臨界が停止し，その状態

のまま，溶液燃料が保持されることになる。一方，1999 年 9 月に発生した JCO 臨界事故では，

臨界が約 20 時間継続し，その間，放射性物質の放出が続いた。表 1 に示した本報での試験条

件の内，臨界後に速やかに終息させた試験（R176，R156，R225）は，前者の事故条件に近く，

また，臨界を継続させた試験（R174，R166）は，後者の事故条件に近い。図 13 に，単位溶液

体積当たりの全核分裂数と 133I の気相への移行速度との関係を示す。これらの結果は，臨界を

速やかに終息させた試験で得られたものである。したがって，図 13 の結果は，臨界後に事故

対応を行うことで臨界を終息させた場合の条件に該当する。移行速度は，時間とともに増加し，

臨界終息後約 2 時間後をピークとしてその後低下していくことがわかる。図 13 に示した結果

から，事故評価において想定する具体的な全核分裂数に対応する移行速度を補間し読み取るこ

とで，暫定的ながら各時刻における 133I の気相への移行速度を得ることができる。例えば，溶

液燃料体積を 3 m3 13), 全核分裂数を 1×1019 fissions（すなわち Fsd=3.3×1018 fissions/m3）

1)の条件を仮定した場合には，図 13 の結果から 133I の気相への移行速度を読み取ることで，図

14 に示した放出速度の時間履歴を算出することができる。 
 
 
 
 
 
 

- 12 -

JAEA-Technology 2015-044



 

0 2 4 6 8 10

1×10–11

2×10–11

3×10–11

4×10–11

5×10–11

過渡臨界開始からの時間  [h]

013
3 Iの

気
相

へ
の

移
行

速
度

 [m
ol

/m
2 ・

s]
R176(Fsd=9.2×1017)
R156(Fsd=2.5×1018)
R225(Fsd=5.4×1018)

R174(Fsd=2.1×1018)
R166(Fsd=7.1×1018)

速やかに臨界終息

臨界継続

 
図 8 133I の気相への移行速度の経時変化評価結果 

 

0 2 4 6 8 10

1×10–12

2×10–12

3×10–12

4×10–12

過渡臨界開始からの時間  [h]

013
3 Iの

気
相

へ
の

移
行

速
度

 [m
ol

/m
2 ・

s]

R176(Fsd=9.2×1017)
R156(Fsd=2.5×1018)
R225(Fsd=5.4×1018)

R174(Fsd=2.1×1018)

速やかに臨界終息

臨界継続

 
図 9 133I の気相への移行速度の経時変化評価結果（除 R166） 
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図 10 規格化した 133I の気相への移行速度（R176 の移行速度に対する相対値） 
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図 11 133I の気相への積算移行割合の経時変化評価結 
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図 12 規格化した溶液燃料中の 133I 存在量（R176 の存在量に対する相対値） 

の経時変化評価結果 
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図 13  単位容積当たりの全核分裂数別の 133I の気相への移行速度の関係 
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図 14  仮想した臨界事故時における 133I の気相への移行速度の経時変化計算例 
 

- 16 -

JAEA-Technology 2015-044



 

4. 結 言 
 

再処理施設における臨界事故は，従来の設計基準事故に加えて，新規制基準において新たに

定義された重大事故の一つとしても取り上げられており，施設の安全性を定量的に確認する上

で重要な事故である。本報では，溶液燃料過渡臨界実験で得られた経時的な炉心タンク気相中

の放射性ヨウ素濃度測定値に，著者らが考案した放射性ヨウ素の移行評価モデルを適用するこ

とで，133I の気相への積算移行割合及び移行速度を評価した。過渡臨界後に臨界を速やかに終

息させた場合には，133I の気相への移行速度は，ほぼ 1 時間後から 3 時間後までの時間帯で最

大値を示した後低下し，8 時間以降でほぼ一定となることが分かった。また，経過時刻毎の全

核分裂数と移行速度の関係を得ることができた。過渡臨界後に臨界を速やかに終息させた条件

は，重大事故対策として過渡臨界開始後速やかに中性子吸収材を溶液燃料に投入して未臨界状

態にした条件に近い。本報で得られた経過時刻毎の全核分裂数と移行速度の関係に対して，事

故評価で想定される全核分裂数条件を補間することで，暫定的ではあるが，時刻毎の放射性ヨ

ウ素の気相への移行速度を見積もることが可能となる。一方，JCO 臨界事故のように臨界が継

続した場合には，放射性ヨウ素の積算移行割合と移行速度は時間とともに単調に増加すること

が分かった。 
本試験のような低濃縮ウラン溶液燃料を対象とした過渡臨界実験及び放射性物質放出実験は

世界的に見ても例がなく，本報で述べた評価結果は，事故時の影響評価を行ううえで貴重な技

術的知見である。今後は，溶液燃料における核的動特性評価やヨウ素の移行経路での挙動評価

との結合を行うことで，総合的な溶液燃料臨界事故時の影響評価手法の確立を図っていく。 
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Appendix：溶液燃料臨界時における気相への放射性物質移行評価モデル 7-9) 
 

評価モデルの概要を図 A に示す。2 章 2.1 で述べたように TRACY 炉心タンク気相はベント

ガスによって常に一定の割合で希釈・換気されており，Mst から得られたデータを基に気相中

に放出された放射性核種量を評価するためには，この換気による希釈効果をも考慮する必要が

ある。本モデルでは， 133I の溶液中から気相への移行係数 [s-1]とベントガスによる TRACY
炉心タンク気相内の換気効果を表す希釈係数 [s-1]を導入し，炉心タンク溶液中及び気相中に

おける 133I の濃度を以下の式で表している。 
 
(溶液中の 133I 原子数の時間変化) 

sol
I p sol I I sol

dI Fs P I
dt

  (A-1) 

sol
I p sol

dI Fs P
dt

  (A-2) 

 
(気相中の 133I 原子数の時間変化) 

gas
I sol I gas

dI I I
dt

  (A-3) 

gas
I sol

dI I
dt

  (A-4) 

 
ここで，Isol 及び Igas は溶液燃料中及び TRACY 炉心タンク気相中の 133I 原子数である。I’sol 及

び I’gas はそれぞれ Isol 及び Igas の時間変化を表す微分方程式から消滅項を削除した式より計算さ

れる 133I 原子数であり，溶液中及び気相中で減衰せず蓄積していくものと考えた場合の 133I の
積算原子数である（すなわち I’sol はその時刻までの積算生成量を意味する。）。また Fs [s-1]は単

位時間当たりの核分裂数，  [-]は核分裂収率そして [s-1]は崩壊係数である。さらに P は親核

種を，また添字 I は 133I の値であることを表している。Fs については各試験の出力の経時変化

曲線を幾つかの時間領域に分け，指数曲線で近似することで経時変化曲線を得ている。 につ

いては，TRACY 炉心タンクと同一形状を有する模擬装置を製作し，ベントガス流量及び炉心

タンク内気相体積等の条件を TRACY 試験に合わせた上で，実験的に測定し決定している 6)。

本報の解析では，気相容積 0.28 m3，ベントガス流量 4.5×10-3 m3/s の条件の下で測定された値

（0.016 s-1）を使用した。過渡臨界時には炉心タンク中では溶液燃料液面の上昇等の動的現象

が引き起こされている。したがって，特に過渡臨界直後の は，このような静的な実験条件で

得られた値とは厳密には異なることが予想される。過渡臨界直後の の評価に TRACY 炉心タ

ンク内での動的な現象による効果を取り入れることは今後の課題である。ただし，図 6 に示し

たように，133I は，過渡臨界からある程度時間遅れをもって気相への移行が顕著となることか

ら， に対するこれら動的現象の影響は小さいと考えられる。 
上記の微分方程式のうち，Igas を気相中の濃度に変換した値は，Mst で測定された実験デー
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タに対応する。そこで Mst で測定された炉心気相中の 133I の個数の経時変化（図 8 参照）が以

下の式で表されるものと仮定している 6-8)。 
 

gasI exp t   (A-5) 

 
ここで， 及び はパラメータである。これらパラメータを Mst による実測値を用いて測定時間

間隔毎に算出する。またこの式から Igas の時間変化に関する微分方程式を以下のように表すこ

ともできる。 
 

gasdI exp t
dt

  (A-6) 

 
この式と(A-3)式を連立させて を決定するとともに(A-1)〜(A-4)式を連立させることで各変数

の経時変化を算出した。そして以下の式で定義される 133I の気相への積算移行割合 RI [%]の経

時変化を計算した。なおこれらの計算には，図 5 に示した JNDC 核データライブラリに記載さ

れた核データを用いた 12)。 
 

gas
I

sol

IR 100
I

  (A-7) 

 
 

ベントガス サンプラ

I

Psol Ｉ sol
I

Dsol

P

I gas
I
Dgas I :揮発性核種(ヨウ素)

P：Iの親核種
D：Iの娘核種
：壊変定数 [s-1]
：放出係数 [s-1]
：ベントガスによる希釈係数 [s-1]TRACY炉心タンク

 

 
図 A  133I の気相への放出モデル 6-8)の概要 

 

タに対応する。そこで Mst で測定された炉心気相中の 133I の個数の経時変化（図 8 参照）が以

下の式で表されるものと仮定している 6-8)。 
 

gasI exp t   (A-5) 

 
ここで， 及び はパラメータである。これらパラメータを Mst による実測値を用いて測定時間

間隔毎に算出する。またこの式から Igas の時間変化に関する微分方程式を以下のように表すこ

ともできる。 
 

gasdI exp t
dt

  (A-6) 

 
この式と(A-3)式を連立させて を決定するとともに(A-1)〜(A-4)式を連立させることで各変数

の経時変化を算出した。そして以下の式で定義される 133I の気相への積算移行割合 RI [%]の経

時変化を計算した。なおこれらの計算には，図 5 に示した JNDC 核データライブラリに記載さ

れた核データを用いた 12)。 
 

gas
I

sol

I
R 100

I
  (A-7) 

 
 

ベントガス サンプラ

I

Psol Ｉ sol
I

Dsol

P

I gas
I
Dgas I :揮発性核種(ヨウ素)

P：Iの親核種
D：Iの娘核種
：壊変定数 [s-1]
：放出係数 [s-1]
：ベントガスによる希釈係数 [s-1]TRACY炉心タンク

 

 
図 A  133I の気相への放出モデル 6-8)の概要 

- 20 -

JAEA-Technology 2015-044



国際単位系（SI）

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=60 s
時 h 1 h =60 min=3600 s
日 d 1 d=24 h=86 400 s
度 ° 1°=(π/180) rad
分 ’ 1’=(1/60)°=(π/10 800) rad
秒 ” 1”=(1/60)’=(π/648 000) rad

ヘクタール ha 1 ha=1 hm2=104m2

リットル L，l 1 L=1 l=1 dm3=103cm3=10-3m3

トン t 1 t=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 1 eV=1.602 176 53(14)×10-19J
ダ ル ト ン Da 1 Da=1.660 538 86(28)×10-27kg
統一原子質量単位 u 1 u=1 Da
天 文 単 位 ua 1 ua=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 = 0.2 g = 2×10-4kg
ト ル Torr 1 Torr = (101 325/760) Pa
標 準 大 気 圧 atm 1 atm = 101 325 Pa

1 cal=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 s A
表 面 電 荷 クーロン毎平方メートル C/m2 m-2 s A
電 束 密 度 ， 電 気 変 位 クーロン毎平方メートル C/m2 m-2 s A
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 s A
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 立方メートル 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 キログラム毎立方メートル 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 組立単位

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=100 kPa=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)  =10-28m22

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

デ シ 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 エ 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（ ａ ） Oe 1 Oe　  (103/4π)A m-1

表９．固有の名称をもつCGS組立単位

（a）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。
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