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要旨 

福島第一原子力発電所（1F）の廃炉においては、原子炉建屋の解体等に伴い、大量の放

射性廃棄物が発生する。そのため、これらの解体廃棄物を、内包される放射性物質の量や

汚染形態に応じて安全かつ合理的に管理し、適切な処理・処分（除染、放射能レベルによ

る廃棄物の区分、保管等）を施すための廃棄物処理対策が必要である。廃棄物処理計画の

策定にあたっては、1F 内各所におけるセシウム（Cs）等の核分裂生成物（FP）の分布や性

状を考慮する必要がある。そのためには、シビアアクシデント（SA）解析コード等を用い

た解析により、SA 時における短期的な FP 挙動（どのような放出・移行過程を経て、付着

に至ったのか）及び長期的な FP 挙動（建屋滞留水中 Cs のコンクリート内への浸透等）を

正確に評価する必要がある。本研究では、SA 時の FP 挙動評価の精度向上を通じて 1F 廃炉

における廃棄物対策に資するため、長半減期核種であり、1F 内の主要汚染源である Cs に

着目し、SA 時の挙動のうち特に不確実さが大きい原子炉冷却系内の化学挙動及びコンクリ

ート内への浸透挙動の評価手法高度化のためのデータベースや解析手法の構築、移行挙動

再現実験を実施した。 

SA 時の炉内各所における FP の移行挙動及び性状評価においては、その支配要因となる

化学形態を正確に取り扱う必要がある。近年の研究において、Cs は、CsI、CsOH の他、CsBO2

や Cs2MoO4の形態を取ることが示されている。また、原子炉冷却系（約 1000 K）の温度領

域では化学平衡到達までに長時間を要し、化学平衡に到達する前に低温部に移行すること

が考えられるため、化学平衡論ではなく化学反応速度論を考慮した化学形態の評価が必要

であるが、そのために必要な化学反応速度定数のデータは十分ではない。そこで本研究で

は、Cs の化学形態を正確に評価するために必要な、気相中の Cs-I-B-Mo-O-H 系化学反応速

度定数のデータベースを第一原理計算に基づく遷移状態解析（理論計算により系全体のエ

ネルギーを計算し、最適な反応経路（分子軌道）を解析する手法）を用いて構築した。試

解析の結果、原子炉冷却系の温度条件（約 1000 K）において Cs-I-B-Mo-O-H 系の主要化学

種であるCsBO2やCs2MoO4の存在量の変化は緩やかであり速度論的な取り扱いが必要である

こと、熱力学平衡計算との平衡組成の比較により、Cs-I-B-Mo-O-H 系の FP 化学挙動評価へ

の適用性を確認した。 

また、原子炉冷却系内の Cs 移行挙動を実験的に把握すると共に、構築したデータベース

の一部を検証するための基礎データを取得するため、水蒸気雰囲気での CsI の移行挙動再

現実験を実施した。その結果、CsI と水蒸気の気相中での化学反応の他、壁面に沈着した
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CsI がステンレス鋼と反応して Cs2CrO4 を生じること及びエアロゾル状 CsI と水蒸気との

化学反応によってガス状ヨウ素が生成することが確認され、FP 化学データベース検証のた

めの有用なデータが得られた。 

1F 内における Cs の長期的な挙動としては、建屋滞留水中の Cs のコンクリート内への浸

透挙動に着目した。Cs の浸透深さ等の汚染形態を予測する方法として、1F 実サンプルの分

析が考えられるが、骨材のランダムな分布等のコンクリートの複雑な性状に影響されるた

め、膨大な数のサンプル分析が必要となる。そこで本研究では、様々な性状のコンクリー

トに対する Cs 浸透挙動を解析的に評価可能にすることを目的として、3 次元の Cs 浸透解

析手法の開発を実施した。本解析手法においては、コンクリート内の Cs の物質移動として

拡散のみを考慮し、境界条件としてコンクリート表面と Cs 含有水溶液との分配平衡を仮

定した。本解析手法の適用性を検討するため、CsI 水溶液中にコンクリートサンプルを浸

漬し、水溶液中の Cs 濃度の時間変化を測定した結果を、解析結果と比較した結果、コンク

リート内への Cs の浸透により Cs 濃度が徐々に低下する傾向を概ね再現した。このことか

ら、本解析手法がコンクリートへの Cs 浸透に対して適用可能であることが示唆された。一

方で、骨材の分布に起因すると考えられる実験結果のバラつきが大きく、より Cs 浸透挙動

の評価精度を向上させるためには、コンクリートを多成分系で模擬する必要があると考え

られる。 

本研究において構築した Cs-I-B-Mo-O-H 系化学反応速度定数のデータベース及び CsI 移

行挙動再現実験で得られた知見により、Cs-I-B-Mo-O-H 系の化学反応速度論の影響や、CsI

と壁面との化学反応等を考慮した 1F 事故解析が可能となった。これは結果として、炉心か

ら放出された Cs がどのように炉内を移行し、壁面等に付着するに至ったかをより正確に

評価することに繋がるものである。また、コンクリート内への Cs 浸透挙動の解析手法を開

発したことにより、1F 建屋内に存在する様々な性状のコンクリートを対象として、Cs の浸

透深さなどを評価することが可能となった。これらの研究成果は、実験データとの比較等

による更なる検証を要するものの、1F 内に存在する Cs の分布や物理化学性状を把握する

ための有用な情報を与えるものであり、発生する廃棄物の種類や内包する放射能の正確な

予測に基づく一時保管場所や処分場の確保、切断等による減容設備の安全設計検討（セル

の負圧管理、HEPA フィルタ等の切断時のダスト飛散対策）、また、浸透汚染に対する廃棄

物量低減のためのはつり深さやその方法の検討などの廃棄物対策の策定に資するものであ

ると考えられる。  
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ABSTRACT 

For the waste management in the decommissioning of the Fukushima-Daiichi 

Nuclear Power Station (1F), its appropriate treatment based on the accurate 

information of the inventory and the contamination aspect is of importance. Thus, 

distribution and chemical/physical states of Fission Products (FPs) such as Cesium 

(Cs) in the 1F should be considered in constructing the waste management plan. 

This information could be obtained from the evaluation of both the short-term FP 

behavior, namely the process of release, transportation, and deposition in the 

Severe Accident (SA) of 1F, and the long-term behavior such as the penetration of 

Cs in the retained water into concrete. In this study, in order to contribute to 

the waste management plan of the 1F through the improvement of the evaluation 

method of FP behaviors, models were constructed for the chemical behavior in the 

reactor coolant system and the penetration behavior into concrete. Cs was focused 

as one of the main long-half-life contaminants in the 1F. 

FP chemistry has been one of the key issues for the evaluation of short-

term FP behavior under SA conditions. This is because the FP chemistry affects 

the FP release and transport behavior, and thus define the nature of FP 

physical/chemical states in the 1F. As for Cs, recent researches have pointed out 

the possible formations of cesium molybdate (Cs2MoO4) and cesium borate (CsBO2) in 

replacement of CsI and CsOH. Regarding the gas phase FP chemistry, the chemical 

reaction kinetics should be considered in the temperature regions around 1000 K, 

instead of chemical equilibrium since FPs are expected to be transported to lower 

temperature region before reaching to the chemical equilibrium. Therefore, a 

dataset of chemical reaction kinetic constants for Cs-I-B-Mo-O-H system based on 

either literature data or calculated values using ab-initio calculations was 

constructed in this study. The sample chemical reaction calculation using the 

presently constructed dataset showed the usefulness of the dataset to evaluate FP 

chemistry in Cs-I-B-Mo-O-H system under SA conditions. In addition, a reproductive 

experiment of CsI transport behavior under steam condition was conducted for the 

purpose of both clarifying the mechanisms of CsI transport in the reactor coolant 
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system conditions and obtaining the fundamental data for the validation of the 

presently constructed dataset of chemical reaction kinetic constants. As a result, 

two mechanisms for CsI transport behavior could be elucidated. One was the gaseous 

phase chemical reaction in Cs-I-O-H system at relatively high-temperature region, 

which led to gaseous iodine transport to the lower temperature region due to the 

kinetics limitation effects. This result was consistent with the chemical reaction 

calculation using the presently constructed dataset. The other one was the 

chemical reactions related to condensed phase of CsI, namely those of CsI deposits 

on walls with surface of stainless steel to form Cs2CrO4 compound and CsI aerosol 

particles with steam, which were newly found in this study. 

As for the long-term FP behavior in the 1F, Cs penetration mechanisms 

into concrete by immersion in the contaminated water was focused. Accurate 

estimation of the Cs inventory and the contamination aspect such as penetration 

depth in concrete requires various factors such as fraction/distribution of mortar 

and aggregate. However, it is difficult to analyze large numbers of 1F real 

samples. Thus, a 3-dimensional simulation method of Cs penetration behavior into 

concrete was developed in this study to help evaluate the Cs penetration behavior 

into concrete having various factors. In the simulation method, only diffusion 

was considered as the migration mechanism of Cs in the concrete and distribution 

equilibrium of Cs between concrete surface and Cs-containing water were assumed 

as a boundary condition. A first trial simulation is given for the reproduction 

of experimental result for Cs penetration into homogeneous concrete in order to 

confirm the applicability of this method. As a result, the tendency of the 

experimental results, namely the gradual decrease of the Cs concentration due to 

penetration into the concrete, were roughly reproduced. Therefore, the developed 

simulation method could have the potential applicability for the simulation 

methodology of Cs penetration into concrete.  

The dataset of chemical reaction kinetic constants for Cs-I-B-Mo-O-H 

system and the knowledge obtained by the reproductive experiment of CsI transport 

behavior could be useful to evaluate the Cs transport behavior in the 1F SA. On 
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the other hand, the simulation method of Cs penetration behavior developed in 

this study could help estimating Cs contamination aspects such as penetration 

behavior of concrete which has various characteristics. These contributions of 

this study would lead to better understanding of the Cs distribution and 

chemical/physical state in the 1F, which are essential for the 1F waste management 

plan. 
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Ⅰ. 緒言  

2011 年 3 月に東京電力福島第一原子力発電所（以下、「1F」という）で発生した事故で

は、津波による非常用電源の喪失によって炉心冷却機能が失われ、炉心溶融に至るシビア

アクシデント（以下、「SA」という）となった[1]。この時の溶融炉心は、燃料デブリ1とし

て現在も 1F 炉内又は原子炉格納容器（以下、「PCV」という）内に残留しており、注水に

よる燃料デブリの冷却を継続しつつ、燃料デブリの取り出しに向けた PCV 内部調査などが

実施されている[2,3]。1F 廃炉の中長期ロードマップ[4]によれば、廃炉作業完了までには

30 年～40 年を要するものとされている。 

1F 廃炉が原子炉建屋（以下、「R/B」という）等を解体する段階まで進捗すれば、それに

伴う大量の放射性廃棄物の発生が予想されるため、その処理、処分方法が課題となる。渡

辺ら[5]の試算によれば、R/B のコンクリート物量は 1F 全号機を合わせて約 444,000 m3で

あり、その約 60%にあたる約 260,000 m3が放射性廃棄物になる可能性があるとされている。

これらの大量の解体廃棄物は、内包される放射性物質の量や汚染形態に応じて安全かつ合

理的に管理し、適切な処理・処分（除染、放射能レベルによる廃棄物の区分、保管場所の

検討等）を施す必要がある。 

1F 廃炉において発生する放射性廃棄物は、1F 事故において炉心から放出された核分裂

生成物（以下、「FP」という）等の放射性物質が炉内の移行を経て、1F 内の構造物に付着

したものであると考えられる。従って、廃棄物に内包される放射性物質の量や汚染形態を

把握するためには、1F 事故時における FP 挙動（どのような放出・移行過程を経て、付着

に至ったのか）を考える必要がある。図 I-1 及び図 I-2 に、SA 時における炉心溶融及び燃

料デブリ形成の過程と、SA 時に放出された FP の炉内各所におけるふるまいの概念図をそ

れぞれ示す[6]。燃料温度の上昇、炉心の溶融に伴い、セシウム（Cs）、ヨウ素（I）等の

揮発性 FP は大部分が炉内へと放出される。一方、ストロンチウム（Sr）等の比較的揮発性

の低い FP は、その大部分が溶け落ちた燃料に随伴して移行し、燃料デブリ内に残存する。

Phebus-FP試験によれば、炉心インベントリに対するCsの放出割合は60～80%である一方、

Sr の放出割合は 1%以下である[7]。炉内に放出された FP は凝縮、化学反応等による物理

化学変化を伴いながら原子炉冷却系（以下、「RCS」という）を移行し、PCV に到達する。

一方、溶融炉心による圧力容器の破損に伴って PCV 内に移行した燃料デブリからも、コア

 
1事故によって RPV 内の核燃料が炉内構造物と共に溶融し、再度固化したもの。 
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-コンクリート反応等に伴って FP が放出される。PCV 内は 400 K 前後と比較的低温である

ため、PCV 内に移行した FP のほとんどはエアロゾル状で存在し、重力沈降やサプレッショ

ンチェンバー等の工学的安全設備により除去され、一部が漏洩やベントによって環境に放

出される。これらの挙動は、通常 SA 総合解析コード（MELCOR[8]、THALES-2[9]、SAMPSON[10]

など）を用いて解析され、BSAF プロジェクト[11]等の国際プロジェクトにおいて、1F 事故

進展解明のためのベンチマーク解析が行われている。一方、30 年以上にも及ぶ 1F の廃炉

においては、長期的な FP 挙動、例えば、R/B やタービン建屋（以下、「T/B」という）の滞

留水中に存在する Cs のコンクリート内への浸透等も、汚染形態（浸透深さ等）に大きな影

響を与える[12,13]。例えば、軽水炉の廃止措置においては、「放射性廃棄物でない廃棄物」

を判断するに当たり、放射性物質の付着等による表面汚染と内部汚染は、この汚染部位を

特定し、はつり等の分離を行ってから、明らかに汚染がない部分を放射性廃棄物でない廃

棄物として取り扱うことが原子力安全委員会で報告されている[14]。この時、特に浸透汚

染については、浸透形態が多種多様であることから、汚染部位のはつりを一律の厚みで定

めることは困難であるため、浸透汚染における汚染部位に対しては、測定等により汚染範

囲の評価を行った上で、余裕をもってはつり除去することで、当該部位を放射性廃棄物で

ない廃棄物として扱うことが可能となる[14]。1F において軽水炉と同様の考え方が適用さ

れるかどうかは定かではないものの、合理的な廃棄物の処理・処分のためには、浸透汚染

の形態を把握しておくことは重要である。 

1F 廃炉において発生する放射性廃棄物の処理・処分計画の策定にあたっては、上記のよ

うな SA 時の短期的及び長期的な FP 挙動を正確に評価し、1F 内における Cs 等の FP の分布

や性状を把握する必要がある。これは、原子力損害賠償・廃炉等支援機構（NDF）の廃炉研

究開発連携会議で策定された 1F 廃炉における「6 つの重要研究開発課題」[15]の 1 つ「放

射性物質による汚染機構の原理的解明」にも繋がるものである。本研究では、SA 時の FP 挙

動評価の精度向上を通じて 1F 廃炉における廃棄物対策に資するため、長半減期核種であ

り、1F 内の主要汚染源である Cs に着目し、以下に記述する通り、SA 時の挙動のうち特に

不確実さが大きい RCS 内の化学挙動及びコンクリート内への浸透挙動に対して、評価手法

高度化のためのデータベースや解析手法の構築、移行挙動再現実験を実施した。 

RCS 内の化学挙動については、1F事故を受けて実施されたソースターム2評価に係る PIRT

 
2事故時に放出される放射性物質の量、形態、放出タイミングの総称。 
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（Phenomena Identification and Ranking Table）においても重要度が高いとされている

[16]。Cs は、共存する BWR 制御材のホウ素（B）や FP の 1 つであるモリブデン（Mo）との

親和性から、CsBO2や Cs2MoO4を形成することが分かっている[17-19]。また、化学平衡到達

までに長時間を要する原子炉冷却系（約 1000 K）の温度領域では、化学平衡論ではなく、

化学反応速度論を考慮した化学形態の評価が必要である[20,21]。しかしながら、これらを

考慮した Cs 化学形態の評価に必要な化学反応速度定数のデータは十分に整備されていな

い。そこで本研究では、Cs の化学形態を正確に評価するために必要な、気相中の Cs-I-B-

Mo-O-H 系化学反応速度定数のデータベースを第一原理計算に基づく遷移状態解析（理論計

算により系全体のエネルギーを計算し、最適な反応経路（分子軌道）を解析する手法）に

より構築した。また、CsI の移行挙動再現実験により、Cs の RCS 内での移行挙動を実験的

に評価すると共に、構築したデータベースの検証用データを取得した。 

また、コンクリート内への Cs の浸透挙動は、1F 炉内における Cs の長期的な挙動として

重要である。Cs の浸透深さ等の汚染形態を予測する方法として、1F 実サンプルの分析が考

えられ、実際にコアボーリングにより R/B 内で採取されたコンクリートサンプルの分析が

行われている[12]。しかしながら、分析結果はサンプルの採取場所や、骨材のランダムな

分布等のコンクリートの複雑な性状に影響されるため、サンプルの代表性が課題となり、

膨大な数の実サンプル分析が必要となると考えられる。そこで本研究では、様々な性状の

コンクリートに対する Cs 浸透挙動を解析的に評価可能にすることを目的として、3 次元の

Cs 浸透解析手法の開発を実施した。 

SA 時の FP 挙動に係る課題は多岐にわたり[22]、本研究において着目した現象（短期的

な挙動として Cs 化学挙動、長期的挙動としてコンクリートへの浸透挙動）はその中の一部

であるが、いずれも 1F 内における Cs 等の FP の分布や性状を把握する上で重要度の高い

ものである。本研究の成果は、これらの現象に係る FP 挙動の評価手法の高度化につながる

ものであり、1F 内における FP の分布や汚染形態をより精度よく把握することを可能にす

るものである。このことは、局所的な線量率測定やサンプル分析では汚染分布や汚染形態

の全体像を把握することが困難な 1F において、発生する廃棄物の種類や内包する放射能

の正確な予測に基づき、一時保管場所や処分場の確保、切断等による減容設備の安全設計

検討（セルの負圧管理、HEPA フィルタ等の切断時のダスト飛散対策）、また、浸透汚染に

対する廃棄物量低減のためのはつり深さやその方法の検討などの廃棄物対策の策定に資す

るものであると考えられる。  
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図 I-1  SA 時における炉心溶融及び燃料デブリ形成の過程の概念図[6] 

 

 

図 I-2 SA 時に放出された FP の炉内各所におけるふるまいの概念図[6] 
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Ⅱ. SA 時の RCS 内における Cs 移行挙動 

1. Cs-I-B-Mo-O-H 系化学反応速度データベースの構築 

1F において発生した SA 以降、SA 総合解析コード等を用いた 1F 事故進展解明の取り組

み[1]などを受けて、ソースターム評価手法の高度化に対するニーズが高まっている[2]。

原子炉圧力容器（以下、「RPV」という）や RCS のような比較的高温な領域における FP の

化学挙動は、PCV や R/B といった低温領域における FP の物理化学形態を決定づけるもので

あり、1F 内の FP 分布や性状を正確に評価するための重要なテーマの 1つである[3-6]。 

既往の FP 化学研究においては、主に Cs 及び I が着目されてきた。これは、1F 廃炉のみ

ならず、軽水炉の安全評価においても、これらの核種の重要度が高いためである。従来の

ソースターム評価において、Cs は CsI 又は CsOH として取り扱われてきた[7]が、最近の研

究では、FP の 1 つである Mo や BWR 制御材である B と Cs の親和性により、Cs2MoO4や CsBO2

が生成することが分かっている[8-10]。また、気相中の化学反応のみならず、気相-固相反

応の重要性についても指摘されており、例えばステンレス鋼への Cs の化学吸着[11,12]や、

沈着した CsI と B2O3蒸気種との反応により、CsI からガス状 I が発生することが確認され

ている[13]。更に、RCS の温度領域（1000 K 前後）における気相中化学反応については、

化学平衡ではなく化学反応速度論を適用することが必要であるとされており[14,15]、SA

総合解析コードの 1 つである ASTEC コードの SOPHAEROS モジュールでは、Cs-I-O-H 系の化

学反応速度定数のデータが組み込まれている[14]。B を含む系における高温領域での Cs 化

学挙動の研究としては、フィンランド国立研究センター（VTT）において体系的な実験研究

が行われている[16]が、化学反応速度に関する有用な知見を得るには至っていない。 

以上のような背景から、日本原子力研究開発機構（JAEA）では、FP 化学データベースを

構築することを目的とした基礎研究が実施されている[17,18]。このデータベースは ECUME 

(Effective Chemistry database of fission products Under Multiphase rEaction)と呼

ばれ、Cs-I-B-Mo-O-H 系の化学反応速度定数のデータセットを主体とし、気相-固相反応モ

デルや熱力学データを含むものであり[19]、MELCOR[20], THALES-2[21,22], SAMPSON[23]

などの SA 総合解析コードにおける FP 化学モデルを高度化するための基礎データとなるも

のを目指すとされている。 

本研究では、この取り組みの一環として、Cs-I-B-Mo-O-H 系の化学反応速度定数のデー

タベースの初版を構築した。化学反応速度定数のデータは、文献調査又は第一原理計算に

基づく理論計算によって整備した。また、試計算により、構築したデータベースの有用性
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を確認した。 

 

1.1. データベース構築及び試解析方法  

1.1.1. 対象化学種の選定 

Cs-I-B-Mo-O-H 系の化学種は非常に多く、ほとんど安定に存在しないものも多く含まれ

るため、それら全てを取り扱うことは現実的ではなく、また、実用的ではない。そのため、

ここでは化学反応速度定数を整備する対象とする化学種のスクリーニングを実施した。ス

クリーニングにおいては、熱力学平衡計算ツール Thermo-Calc[24]及び SSUB4 熱力学デー

タベース[25]を用い、様々な SA 条件下において安定的に存在し得る化学種を評価した。ス

クリーニングの対象とした化学種を表Ⅱ(1)-1 に示す。SSUB4 熱力学データベースに含ま

れる化学種の他、既往研究[26]で存在が示唆されている I2MoO2 を対象とした。I2MoO2 の熱

力学データは、NewChem[27]ツールを用いた第一原理計算に基づき整備した（第一原理計算

の方法については後述）。 

熱力学平衡計算の条件を表Ⅱ(1)-2 に示す。0.1 MPa において、溶融炉心から PCV まで

の幅広い温度領域（300 – 3000 K）に対して 100 K ごとに熱力学平衡計算を実施した。雰

囲気条件としては、H2O 雰囲気（Case 1）、H2O/O2=1（Case 2）及び O2雰囲気（Case 3）を

考慮し、その中に微量の Cs、I、B、Mo が含まれるものとした（BWR の炉内雰囲気は通常時

においては窒素雰囲気であるが、SA 時においては炉内の水が蒸発して枯渇した状態となり、

炉内は高温高圧の水蒸気で満たされることとなるため、代表的な雰囲気条件である H2O を

ベースとして、より幅広い酸化条件をカバーするため O2 を考慮した）。様々な FP の元素

組成を考慮するため、Cs、I、B、Mo の量は 0 – 0.01 mol の間でランダムに変動させ、500

回の計算の平均値を、その温度における計算結果とした。この最大値 0.01 mol は、文献

[10]に示される元素組成を参考に設定した。 

 

1.1.2. 化学反応速度定数の整備 

化学反応として A + B => C + D を考えた場合、例えば化学種 Cのモル濃度は以下の式

(1)で表される。 

 

𝒅[𝑪]

𝒅𝒕
= 𝒌𝒇[𝑨][𝑩] − 𝒌𝒓[𝑪][𝑫]  式(1) 
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ここで、𝒌𝒇及び𝒌𝒓はそれぞれ正反応、逆反応の速度定数であり、括弧内は各化学種のモル

濃度を表している。ここで、化学反応速度定数は、以下のようにアレニウス型の式(2)で表

される。 

 

𝒌 = 𝑨(𝑻) × 𝒆𝒙𝒑൬−
𝑬𝒂
𝑹𝑻

൰ = 𝑨 × 𝑻𝒏 × 𝒆𝒙𝒑(−
𝑬𝒂
𝑹𝑻

)  式(2) 

 

𝑹、𝑻及び𝑬𝒂はそれぞれ気体定数、絶対温度及び活性化エネルギーである。𝑨(𝑻)は𝑨 × 𝑻𝒏

で表現される。化学反応速度定数のデータベース構築とは、これらの定数𝐴、𝒏及び𝑬𝒂を化

学反応ごとに整備することであり、本研究では、それを文献調査又は第一原理計算に基づ

く理論解析によって整備した。 

文献調査においては、軽水炉 SA 時ソースターム評価向けに ASTEC コードの SOPHAEROS モ

ジュールに実装されている Cs-I-O-H 系の化学反応速度定数のデータベース（500–2500 K）

[14,15,28]を参照した。また、B を含む化学反応については、燃焼化学の分野において、

実験又は理論計算により整備されている B-O-H 系の化学反応速度定数のデータベース[29-

31]を参照した。O-H 系の化学反応については、化学反応速度定数のデータが広範囲に研究

され、データベースが継続的にアップデートされている[32-35]。これらのデータは、本研

究で構築するデータベースの一部として組み込んだ。なお、同じ化学反応の速度定数が複

数の文献で与えられている場合は、文献の発行年（最新のデータを優先）、評価方法（推

定値よりも実験又は理論計算を優先）、適用温度範囲（目安として 500-2500 K をなるべく

広範囲にカバーできるデータ）及び雰囲気ガス種（化学反応式では、第三体3として記号「M」

で表されるものであり、2章の試験条件を考慮し、Ar => H2O => N2の優先順位とする）を

考慮して、プライオリティの高いものを採用した。 

一方、文献値のない化学反応については、理論計算により化学反応速度定数を整備した。

理論計算は、NWChem ツール[27]を用いた第一原理計算と統計力学的な理論式の組み合わせ

により実施した。第一原理計算の計算条件を表Ⅱ(1)-3 に示す。第一原理計算とは、シュ

レディンガー方程式を解くことにより、任意の原子配置における系のエネルギー等を計算

 
3 雰囲気ガス種を表すものであり、反応物にエネルギーを付与して化学反応を促進すると

ともに、反応生成物からエネルギーを取り去って安定化させる働きを担う。 
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する手法である。シュレディンガー方程式は解析的に解くことはできないため、表Ⅱ(1)-

3 はそれを解くための近似方法である。以下に、計算手法の概要を述べる。 

図Ⅱ(1)-1 に、第一原理計算を用いた遷移状態解析の概念図を示す。各化学反応の経路

（どのような原子配置を経て化学反応が進行するか）は、Nudged Elastic Band 法を用い

て計算した。これは、化学反応のエネルギーが最小となる（化学反応が最も安定に進行す

る）反応経路を特定するために有効な手法とされているものである[36]。化学反応経路上

に遷移状態（エネルギーが極大となる状態）が存在する場合、遷移状態理論を適用して化

学反応速度を求めることができる。例えば A + B => C + D の化学反応を考えた場合、化

学反応速度定数は以下の式(3)で表される。 

 

𝒌 = ൬
𝑹𝑻

𝒉
൰ ×

𝑸𝑻𝑺(𝑻)

𝑸𝑨(𝑻) × 𝑸𝑩(𝑻)
× 𝒆𝒙𝒑(−

𝑬𝒂
𝑹𝑻

)  式(3) 

 

ここで、𝒉はプランク定数、𝑸𝑨(𝑻)、𝑸𝑩(𝑻)及び𝑸𝑻𝑺(𝑻)はそれぞれ化学種 A、B 及び遷移状

態（Transition State）の分配関数である。分配関数𝑸(𝑻)は、並進(𝑸𝒕𝒂𝒏𝒔(𝑻))、回転（𝑸𝒓𝒐𝒕(𝑻)）

及び振動（𝑸𝒓𝒐𝒕(𝑻)）の分配関数を用いて、以下の式(4)で表される。 

 

𝑸(𝑻) = 𝑸𝒕𝒂𝒏𝒔(𝑻) × 𝑸𝒓𝒐𝒕(𝑻) × 𝑸𝒗𝒊𝒃(𝑻)  式(4) 

 

これらは、化学種 A、B及び遷移状態に対して振動解析を実施することによって求めるこ

とができる。なお、活性化エネルギー𝑬𝒂は、始状態と遷移状態とのエネルギー差によって

求められる。 

反応経路において遷移状態が見られず、化学反応において系のエネルギーが単調に変化

する場合（AB + M => A + B + M のような、第三体が介在する分解反応などが該当）、Rice–

Ramsperger–Kassel（RRK）理論[37,38]を適用した。RRK 理論に基づけば、反応物質の分圧

が全圧に対して十分低い場合、化学反応速度定数は以下の式(5)で表される。 

 

𝒌 = 𝝂 × 𝒆𝒙𝒑(−
𝑬𝒂
𝑹𝑻

)  式(5) 
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ここで、𝝂は反応物の振動数である。また、化学反応によっては、反応経路において準安

定なクラスターを形成する場合がある。そのような場合は、クラスターを形成する際の反

応速度定数を、当該化学反応の反応速度定数とした。これは、そのようなクラスターは不

安定であり、形成後すぐに分解するものと考えられるため、クラスターの形成反応の速度

が律速になるものと推測されるためである。 

式(3)、(5)における𝑸𝑨(𝑻)、𝑸𝑩(𝑻)、𝑸𝑻𝑺(𝑻)、𝑬𝒂及び𝝂は NWChem ツールを用いて、298 K

及び 300 – 4000 K の 20 K ごとに計算した。それらの計算したパラメータを用いて、化学

反応速度定数の温度依存性を式(3)又は式(5)を用いて算出した。求めた化学反応速度定数

を式(2)にフィッティングすることによって、データベースとして整備すべき定数𝑨、𝒏及び

𝑬𝒂を求めた。 

このような理論計算による化学反応速度定数の評価方法は、良く確立されたものであり、

既存の Cs-I-O-H 系化学反応速度定数のデータベースにおいても一部この方法が適用され

ている[14]。一方、表Ⅱ(1)-3 の計算条件は文献[14]とは異なり、また、B や Mo を含む系

におけるこの計算手法の信頼性については未検証である。本データベースに含まれる化学

反応は非常に多く、個々の化学反応に対するデータの検証は現実的ではないため、Cs-I-B-

Mo-O-H 系における FP 移行挙動の実験とのデータベースを用いた計算結果の比較により、

データベース全体としての検証を行っていくのが望ましいと考えられる。 

 

1.1.3. 化学反応速度を考慮した試解析 

構築したデータベースの有効性を確認するため、気相中 Cs-I-B-Mo-O-H 系を対象として、

化学反応速度を考慮した化学形評価（以下、「化学反応計算」という）を実施した。 

計算条件を表Ⅱ(1)-4 に示す。計算ツールとしては ANSYS CHEMKIN 17.0[39]を用い、一

様な閉鎖系内での化学反応を想定した。雰囲気組成としてはArと H2O の混合雰囲気（Ar/H2O

モル比 =1）を想定し、全圧は 0.1 MPa で一定とした。初期組成として、各元素の代表化学

種が少量存在することを想定した（Cs/I 化学種として CsI、B 化学種として H3BO3、Mo 化学

種として MoO3）。計算は、1000 – 2500 K の代表的な温度条件で実施した。解析上の時間

の上限は、計算に要する時間を考慮しつつ、化学平衡状態に極力近づくまでの時間として、

2500 K 及び 2000 K に対して 1 s、1600 K に対して 10 s、1400 K に対して 1000 s、1000 

K に対して 36000 s とした（特に低温領域では計算時間が非現実的に長くなるため、各化

学種のモル分率の時間変化を確認し、計算時間の不足による平衡計算結果との乖離が最大
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でも 1桁程度となるところで計算を打ち切った）。考慮すべき化学種や化学反応に抜けが

ないことを確認するため、平衡到達後の組成に対して、Thermo-Calc ツールを用いた化学

平衡計算との比較を実施した。 

 

1.2. 計算結果及び考察  

1.2.1. 対象化学種の選定結果 

図Ⅱ(1)-2 に一例として、表Ⅱ(1)-2 の Case 1 に対する熱力学平衡計算の結果を示す。

モル分率が 1.0×10-10 以下の化学種はマイナー化学種であり、データベースにおいて取り

扱う必要はないと考えられるため、図示していない。HI、MoO2、MoI4の 3 化学種は Case 3

（H2O 雰囲気）のみで有意と判定されたが、それ以外は、除外された化学種は全ケースで同

じであった。除外されず、有意と判定された化学種を表Ⅱ(1)-5 に示す。ここで、H3BO3は

熱力学平衡計算においては対象化学種として選定されなかったが、水蒸気雰囲気において

BWR 制御材から放出される主要な B 化学種であることが既往の基礎実験から分かっている

ため、対象核種に含めた[40]。 

 

1.2.2. 化学反応速度定数の整備結果 

表Ⅱ(1)-6 に本研究において構築した化学反応速度定数のデータベースを示す。本デー

タベースには、以下のものを除き、基本的に全ての化学反応が含まれている。 

 

 Cs を含む化学種のうち、Cs 単体（他の Cs 化合物に比べて反応性が大きく、ほぼす

べての Cs 化合物の化学反応における中間生成物）のみが CsBO2の生成に寄与するも

のとした。 

 Mo、MoO 及び MoO2は O-H 化合物（H2O、O2、OH、O）のみと反応するものとした。これ

は、1F における SA 時において、O 及び H の量が他の元素（Cs、I、B 及び Mo）より

も 100 倍大きいと評価されているためである[10]。 

 MoO3及びその重合体は、MoO3のみと反応する（例えば、Mo5O15は、Mo4O12 + MoO3 + M 

=> Mo5O15 + M の反応のみによって生成する）と仮定した。これは、重合体同士の反

応は定性的に非常に進行が遅いと考えられるためである。なお、本研究では、MoO3

の重合体の生成反応の速度は、MoO3 + MoO3 + M => Mo2O6 + M の化学反応速度と同

じであると仮定した。 
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 HBO2の重合体である H3B3O6の生成は考慮していない。これは、H3B3O6が生成する重合

反応の複雑さ、H3B3O6が低温においてのみ安定であること、既存の文献[29-31]にお

いても有意に存在すると考えられていないことなどから、実用において考慮は不要

と考えられるためである。 

 

本研究において化学反応速度定数を整備した化学反応（表Ⅱ(1)-6 中で「This work」と

記された化学反応）のうち、いくつかは活性化エネルギー𝑬𝒂が 0 となっている。これは、

1.1.2 項にて前述した、反応経路において遷移状態が見られず、化学反応において系のエ

ネルギーが単調に変化する場合（AB + M => A + B + M のような、第三体が介在する分解

反応など）または反応経路において準安定なクラスターを形成する場合である。 

なお、表Ⅱ(1)-6 には、逆反応の速度定数は示していない。これは、逆反応の速度定数

は以下の式(6)により、正反応の速度定数から計算が可能であるためである。 

 

𝒌𝒓 =
𝒌𝒇

𝑲
  式(6) 

 

𝑲は、当該化学反応の平衡定数であり、例えば SSUB4 熱力学データベース[25]を用いて

ANSYS CHEMKIN 17.0[39]の内部で計算されるものである。また、表Ⅱ(1)-6 において、雰

囲気ガス（第三体）は記号「M」で示している。 

 

1.2.3. 化学反応速度を考慮した試解析結果 

表Ⅱ(1)-4 の計算条件における各化学種の存在量の時間変化を、表Ⅱ(1)-6 の化学反応

速度データベースを用いて計算した。代表的な Cs/B 化学種として CsBO2、Cs/Mo 化学種と

して Cs2MoO4のモル分率の計算結果の一例を図Ⅱ(1)-3 及び図Ⅱ(1)-4 に示す。2000 K の温

度条件では、非常に短い時間で化学平衡に達していることが分かる。一方で、1000 K の温

度条件では、計算時間の上限である 36000 s 時点においてほぼ平衡状態に達しているが、

完全には平衡に至っておらず、緩やかな変化が継続していることが分かる。これらの温度

による違いは、「1000 K 前後の温度領域における FP 化学形態の評価には化学反応速度論

的な取り扱いが必要」という既往の知見[14,15]と整合している。 

構築したデータベースが適切に利用可能であることを確認するため、計算終了時点にお
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ける化学組成を、熱力学平衡計算と比較した。図Ⅱ(1)-5 は、O-H 系化学種の比較結果を示

したものである。化学反応計算と熱力学平衡計算はほぼ完全に一致しており、O-H 系化学

反応が適切に組み込まれていることを確認した。1000 K における H2 の値が過少評価にな

っているが、これは H + H + M => H2 + M の反応速度が遅いため、計算時間内で完全に平

衡に至らなかったためであると考えられる。また、H2O は 2000 – 2500 K の高温状態にお

いてもほとんどが H2O として存在することが分かった。図Ⅱ(1)-6 は、Cs-I-O-H 系化学種

の比較結果を示している。こちらも化学反応計算と熱力学平衡計算はほぼ完全に一致した。

主要な化学種ではないため図Ⅱ(1)-6 には図示していないが、Cs2I2及び Cs2O2H2のような重

合体は完全には一致しなかった。これは、0.1 MPa では重合反応の速度が非常に遅く、完

全に平衡に至らなかったことが理由として考えられる。図Ⅱ(1)-7 に Cs-I-B-O-H 系化学種

の比較結果を示す。化学反応計算の結果は熱力学平衡計算の結果を良く再現しているが、

CsBO2については 1000 K において若干過大評価となった。これは図Ⅱ(1)-4 に示す通り、

最大計算時間である 36000 s においても CsBO2量が緩やかに減少を続けており、完全に平

衡に至っていないことが理由として考えられる。 

上記以外の Cs-I-B-Mo-O-H 系の化学種の比較結果を図Ⅱ(1)-8 に示す（MoO3 の重合体に

ついては、Cs2I2や Cs2O2H2と同様の理由で図示していない）。MoO2、MoO3の化学反応計算結

果は、熱力学平衡計算に対して過大評価となった。この理由としては、以下のことが考え

られる。 

 

 MoO3の重合体（Mo2O6、Mo3O9等）の形成反応の速度が 0.1 MPa では非常に遅く、完全

に平衡に至らなかったために MoO3量が過大に評価された 

 いくつかの Mo 化合物が考慮されていなかった可能性が考えられる。例えば、Phebus-

FP 試験[41]で存在が示唆されている I2MoO2や H2MoO4などが考えられる。これらの化

合物が有意に存在すると仮定すれば、その分、他の化学種の量が過大に評価される

こととなる。 

 

しかしながら、FP 化学において重要な化学種[8,42,43]である Cs2MoO4については比較的

良く一致する結果が得られた。以上のことから、本研究で構築したデータベースは、更な

る検証が必要であるものの、FP 化学の計算に適用可能なものであると言える。 
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1.3. 1.の結論と今後の課題  

FP 化学に係るデータベース「ECUME」構築の一環として、Cs-I-B-Mo-O-H 系化学反応速度

定数のデータベース初版を構築した。このデータセットは、文献データ及び第一原理計算

を用いた理論計算によって整備した。本データベースを用いた化学反応計算結果は、熱力

学平衡計算と概ね一致した。特に Cs-I-B-O-H 系化学種については良く一致し、1F 事故の

ように BWR 制御材である Bを含む系の FP 化学の評価手法高度化につなげることができた。

一方、Mo を含む系では、特に Mo-O-H 系の化学種に対して改善の余地はあるものの、特に

重要な化学種である Cs2MoO4 については熱力学平衡計算と良く一致することを確認した。

このことと、上述の通り Cs-I-B-O-H 系化学種に対して熱力学平衡計算と良く一致したこ

とから、本データベースは化学反応速度を考慮した Cs-I-B-Mo-O-H 系の FP 化学計算に適

用可能なものであると結論することができる。 

本研究では、熱力学平衡計算との比較により、組み込むべき化学反応に重大な抜けがな

いことを確認したことに留めたが、今後は化学反応速度自体の検証が必要である。個々の

化学反応に対する反応速度の検証は現実的ではないため、FP の放出・移行を再現した実験

との比較等によって、データベース全体としての妥当性を検証していく取り組みが必要で

あるものと考えられる。また、その活動の中で、本データベースに含まれる化学反応はデ

ータ数が非常に多いため、主要な化学反応への絞り込みも併せて実施していく必要がある

ものと考えられる。 
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表Ⅱ(1)-1  化学種のスクリーニングのための熱力学平衡計算における対象核種 

 

対象化学種 (ガス種) 

Cs, Cs2, CsO, Cs2O, Cs2O2, CsOH, Cs2O2H2, CsI, Cs2I2, CsH, CsBO2, 

Cs2MoO4, I, I2, IO, I2O, IO2, IO3, HI, HOI, MoI, MoI2, MoI3, MoI4, 

MoI5, MoI6, I2MoO2, BI, BI2, BI3, Mo, Mo2, MoO, MoO2, MoO3, Mo2O6, 

Mo3O9, Mo4O12, Mo5O15, MoOH, HMoO2, H2MoO2,  H2MoO3, H2MoO4, B, B2, 

BO, BO2, B2O, B2O2, B2O3, BH, BH2, BH3, B2H6, B5H9, B10H14, HBO, BOH, 

HBO2, H2BO, H3BO, H2BO2, H3BO2, H3BO3, H3B3O3, H4B2O4, H3B3O6, H, H2, 

OH, H2O, HO2, H2O2, O, O2, O3 

 

 

表Ⅱ(1)-2  化学種のスクリーニングのための熱力学平衡計算条件 

 

 
Case 1 

(O2 = 1 mol) 

Case 2 

(H2O = O2 =  

0.5 mol) 

Case 3 

(H2O = 1 mol) 

圧力 (MPa) 

温度 (K) 

 

存在量 (mol) a 

H 

O 

Cs 

I 

Mo 

B 

0.1 

300 – 3000 

 (100 Kごと) 

 

δ 

2.0 +δ 

δ 

δ 

δ 

δ 

← 

← 

 

 

1.0 +δ 

1.5 +δ 

δ 

δ 

δ 

δ 

← 

← 

 

 

2.0 +δ 

1.0 +δ 

δ 

δ 

δ 

δ 

a δは0～0.01の範囲を持った乱数を表す 
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表Ⅱ(1)-3  化学反応速度定数評価のための第一原理計算条件 

 

計算条件 参照 

基底関数 

 

 

 

 

 

 

 

内殻電子 

計算手法 

Moを含む化学種 

def2-SVP 

：構造最適化 & NEB法 

def2-TZVPD 

：振動解析 

その他 

def2-SVP 

：構造最適化 & NEB法 & 振動解析 

def2-ECP (Cs, I, Mo) 

Hybrid-DFT method (M06-2X) 

 

[44] 

 

 

[45] 

 

[44] 

 

[46-48] 

[49] 

 

 

表Ⅱ(1)-4  試計算（化学反応計算）条件 

 

計算条件 

空間条件 

圧力 (MPa) 

温度 (K) 

ガス種の初期存在量 (mol) 

Ar 

H2O 

CsI 

H3BO3 

MoO3 

一様な閉鎖系 

0.1 

1000 - 2500 

 

0.045 

0.045 

1.0×10-8 

1.0×10-8 

1.0×10-8 
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表Ⅱ(1)-5  化学反応速度定数の整備対象として選定された化学種 

 

選定された化学種（ガス種） 

CsOH, Cs2O2H2, CsI, Cs2I2, CsBO2, Cs2MoO4, I, I2, HI, MoI4, 

MoO2, MoO3, Mo3O9, Mo4O12, Mo5O15, BO2, B2O3, HBO2, H3B3O6, 

(H3BO3) 
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表Ⅱ(1)-6 (1/9)  Cs-I-B-Mo-O-H系化学反応速度定数のデータ整備結果 

 

気相中の化学反応 
A a 

(cm3/mol-s) 
n 

Ea 

(J/mol) 
Ref. 

I + H2 → HI + H 2.4×10 8 1.93 1.28×10 5 [14] 

I + H2O → HI + OH 3.1×10 7 2.26 1.81×10 5 [14] 

I + HI → H + I2 5.8×10 8 1.72 1.49×10 5 [50] 

I + OH → HI + O 2.8×10 8 1.70 1.24×10 5 [14] 

H2 + IO → HOI + H 6.6×10 -1 4.00 4.38×10 4 [51] 

I + HOI → HI + IO 2.3×10 6 2.29 1.11×10 5 [51] 

OH + IO → HOI + O 5.7×10 -5 4.93 1.70×10 4 [51] 

OH + HOI → IO + H2O 4.3×10 -3 4.33 -1.90×10 4 [51] 

I + HO2 → HI + O2 9.0×10 12 0.00 9.06×10 3 [14] 

HO2 + IO → HOI + O2 8.4×10 12 0.00 -4.49×10 3 [14] 

O + I2 → I + IO 7.5×10 13 0.00 0.00 [14] 

I2 + H2 → HI + HI 1.9×10 14 0.00 1.71×10 5 [14] 

O + IO → I + O2 8.4×10 13 0.00 0.00 [52] 

HOI + H → I + H2O 6.0×10 8 1.55 1.05×10 4 [14] 

I2 + OH → HOI + I 1.2×10 7 1.90 -1.20×10 4 [14] 

OH + HI → HOI + H 8.4×10 5 2.28 9.33×10 4 [28] 

OH + I → IO + H 1.5×10 14 0.00 2.68×10 5 [14] 

HO2 + I → OH + IO 3.8×10 13 0.00 4.74×10 3 [14] 

I + I + M → I2 + M 2.4×10 14 0.00 -6.27×10 3 [14] 

I + H + M → HI + M 2.0×10 21 -1.87 0.00 [14] 

I + OH + M → HOI + M 1.0×10 15 0.00 0.00 [14] 

HOI + HI → I2 + H2O 2.2×10 5 0.43 1.41×10 5 [15] 

Cs + HI → CsI + H 9.3×10 9 1.56 -1.11×10 4 [53] 

a 三体反応については、Aの単位はcm6/mol2-s 
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表Ⅱ(1)-6 (2/9)  Cs-I-B-Mo-O-H系化学反応速度定数のデータ整備結果 

 

気相中の化学反応 
A a 

(cm3/mol-s) 
n 

Ea 

(J/mol) 
Ref. 

CsI (+ M) → Cs + I (+ M) b 1.4×10 13 0.00 3.35×10 5 [15] 

CsI + CsI (+ M) → Cs2I2 (+ M) b 3.2×10 6 1.14 1.71×10 5 [15] 

Cs + H2O → CsOH + H 1.3×10 11 0.58 1.34×10 5 [15] 

CsOH + HI → CsI + H2O 9.8×10 8 -0.41 1.19×10 5 [15] 

CsI + OH → I + CsOH 1.0×10 14 1.00 0.00 This work b 

IO + HI → I2 + OH 1.0×10 10 0.68 2.56×10 5 This work b 

I2 + CsOH → HOI + CsI 1.4×10 14 1.00 0.00 This work b 

IO + H → O + HI 1.1×10 17 -1.57 1.75×10 4 This work b 

IO + H2 → OH + HI 5.7×10 2 3.27 9.07×10 4 This work b 

IO+ OH → O2 + HI 1.6×10 9 0.99 2.89×10 5 This work b 

HOI + O → O2 + HI 2.0×10 12 0.14 2.39×10 5 This work b 

HOI + H2 → HI + H2O  9.6×10 7 1.18 1.83×10 5 This work b 

IO + Cs → O + CsI 2.2×10 14 1.00 0.00 This work b 

I + O + M → IO + M  1.1×10 17 2.00 0.00 This work b 

CsOH + CsOH + M → Cs2O2H 2 + M 1.4×10 16 2.00 0.00 This work b 

IO + IO → O2 + I2  1.5×10 4 2.41 1.72×10 6 This work b 

HOI + Cs → OH + CsI 2.2×10 14 1.00 4.19×10 4 This work b 

HI + O + M → HOI + M  1.2×10 17 2.00 0.00 This work b 

HOI + Cs → I + CsOH  2.2×10 14 1.00 0.00 This work b 

Cs + OH + M → CsOH + M  6.0×10 16 2.00 0.00 This work b 

I2 + Cs → I + CsI 1.7×10 14 1.00 0.00 This work b 

IO + H + M → HOI + M 1.2×10 17 2.00 0.00 This work b 

IO + H2 → I + H2O 2.0×10 11 0.66 3.22×10 5 This work b 

a 三体反応については、Aの単位はcm6/mol2-s 

b 本研究において第一原理計算を用いて評価した値 

c 第三体の効果は化学反応速度定数の中に組み込まれている[15]  
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表Ⅱ(1)-6 (3/9)  Cs-I-B-Mo-O-H系化学反応速度定数のデータ整備結果 

 

気相中の化学反応 
A a 

(cm3/mol-s) 
n 

Ea 

(J/mol) 
Ref. 

OH + OH → H2O + O 1.5×10 9 1.14 4.20×10 2 [14] 

OH + H2 → H2O + H 1.8×10 9 1.21 1.97×10 4 [14] 

O + H2 → OH + H 5.1×10 4 2.67 2.63×10 4 [14] 

O + OH → O2 + H 2.8×10 11 0.40 -3.09×10 3 [14] 

H2O + M → H + OH + M 1.3×10 15 0.00 4.40×10 5 [34] 

OH + M → O + H + M 2.4×10 15 0.00 4.16×10 5 [14] 

HO2 + H → H2 + O2 6.7×10 7 1.77 -2.38×10 3 [14] 

HO2 + H → H2O + O 9.1×10 8 1.47 5.81×10 4 [14] 

HO2 + H → OH + OH 2.2×10 11 0.88 -2.70×10 2 [14] 

HO2 + OH → H2O + O2 2.9×10 13 0.00 -2.08×10 3 [14] 

H2 + M → H + H + M 2.2×10 14 0.00 4.02×10 5 [35] 

O2 + M → O + O + M 1.8×10 18 -1.00 4.94×10 5 [14] 

H + O2 + M → HO2 + M 6.2×10 17 -0.80 0.00 [35] 

HO2 + O → OH + O2 3.2×10 13 0.00 0.00 [35] 

HO2 + HO2 → H2O2 + O2 4.2×10 14 0.00 5.01×10 4 [35] 

H2O2 + M → OH + OH + M 1.8×10 16 0.00 1.80×10 5 [35] 

H2O2 + H → H2O + OH 1.0×10 13 0.00 1.50×10 4 [35] 

H2O2 + H → H2 + HO2 1.7×10 12 0.00 1.57×10 4 [35] 

H2O2 + O → HO2 + OH 6.6×10 11 0.00 1.66×10 4 [35] 

H2O2 + OH → HO2 + H2O 7.8×10 12 0.00 5.57×10 3 [35] 

OH + OH → O2 + H2 2.0×10 13 -1.30 2.29×10 5 [15] 

B + O2 → BO + O 7.2×10 13 0.00 1.30×10 3 [31] 

B + O + M → BO + M 1.1×10 15 -0.50 -8.33×10 3 [31] 

a 三体反応については、Aの単位はcm6/mol2-s 
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表Ⅱ(1)-6 (4/9)  Cs-I-B-Mo-O-H系化学反応速度定数のデータ整備結果 

 

気相中の化学反応 
A a 

(cm3/mol-s) 
n 

Ea 

(J/mol) 
Ref. 

BO + O2 → BO2 + O 4.2×10 12 0.00 -2.13×10 3 [31] 

BO + O + M → BO2 + M 1.1×10 15 0.00 -8.33×10 3 [31] 

B + BO2 → BO + BO 3.6×10 13 0.00 0.00 [31] 

BO + BO2 + M → B2O3 + M 1.8×10 13 0.00 -8.33×10 3 [31] 

BO2 + BO2 → B2O3 + O 6.0×10 10 0.00 4.16×10 4 [31] 

B + OH → BO + H 6.0×10 13 0.00 0.00 [31] 

BO + OH → BO2 + H 2.4×10 12 0.00 0.00 [31] 

BO + OH + M → HBO2 + M 3.6×10 14 0.00 -8.33×10 3 [31] 

BO + H2O → HBO2 + H 6.0×10 10 0.00 4.16×10 4 [30] 

BO2 + OH → HBO2 + O 1.8×10 12 0.00 4.14×10 3 [31] 

BO2 + H + M → HBO2 + M 1.8×10 15 0.00 -8.33×10 3 [31] 

BO2 + H2 → HBO2 + H 1.8×10 12 0.00 8.33×10 3 [31] 

HBO2 + OH → BO2 + H2O 1.2×10 12 0.00 8.33×10 3 [31] 

B2O3 + H2O → HBO2 + HBO2 6.0×10 8 0.00 4.99×10 4 [31] 

BO + H + M → HBO + M 1.1×10 15 0.00 -8.33×10 3 [31] 

BO + H2 → HBO + H 4.5×10 1 3.53 1.32×10 4 [31] 

BO + OH → HBO + O 1.6×10 3 2.76 2.10×10 4 [31] 

HBO + O → BO2 + H 4.8×10 13 0.00 2.10×10 4 [31] 

HBO + OH → BO + H2O 4.8×10 13 0.00 0.00 [31] 

HBO + OH → HBO2 + H 4.8×10 13 0.00 0.00 [31] 

HBO + OH → BO2 + H2 6.0×10 3 0.00 2.93×10 5 [31] 

HBO + O2 → BO2 + OH 6.0×10 3 0.00 2.93×10 5 [31] 

HBO + O + M → HBO2 + M 3.6×10 20 0.00 2.09×10 5 [31] 

a 三体反応については、Aの単位はcm6/mol2-s 
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表Ⅱ(1)-6 (5/9)  Cs-I-B-Mo-O-H系化学反応速度定数のデータ整備結果 

 

気相中の化学反応 
A a 

(cm3/mol-s) 
n 

Ea 

(J/mol) 
Ref. 

BO + BO + M → B2O2 + M 3.6×10 13 0.00 -8.33×10 3 [31] 

B2O2 + H → HBO + BO 6.0×10 13 0.00 0.00 [31] 

B2O2 + O → BO + BO2 3.6×10 13 0.00 0.00 [31] 

B2O2 + OH → BO + HBO2 3.6×10 3 0.00 0.00 [31] 

B2O2 + OH → BO2 + HBO 6.0×10 3 0.00 2.93×10 5 [31] 

B2O2 + O2 → BO2 + BO2 6.0×10 3 0.00 3.35×10 5 [31] 

B + H2O → HBO + H 2.4×10 14 0.00 1.12×10 4 [31] 

HBO + BO2 → HBO2 + BO 1.8×10 12 0.00 4.14×10 3 [31] 

HBO + BO2 → B2O3 + H 1.8×10 12 0.00 4.14×10 3 [31] 

HBO2 + BO → B2O3 + H 4.8×10 12 0.00 0.00 [31] 

B + H + M → BH + M 1.1×10 15 0.00 -8.33×10 3 [30] 

B + H2 + M → BH2 + M 1.1×10 11 0.00 0.00 [30] 

B + H2O → BOH + H 4.8×10 12 0.00 0.00 [30] 

B + OH + M → BOH + M 1.1×10 15 0.00 -8.33×10 3 [30] 

BH + O → BO + H 1.0×10 13 0.00 0.00 [30] 

BH + O2 → HBO + O 3.0×10 13 0.00 1.00×10 4 [30] 

BH + H2O → HBO + H2 3.0×10 12 0.00 1.59×10 3 [30] 

BH + O + M → HBO + M 1.1×10 15 0.00 -8.33×10 3 [30] 

BH + OH → HBO + H 3.0×10 13 0.00 1.00×10 4 [30] 

BH + BO2 → HBO + BO 9.0×10 11 0.00 1.00×10 4 [30] 

BH + BO → HBO + B 9.0×10 11 0.00 1.00×10 4 [30] 

BH + HBO2 → HBO + HBO 3.0×10 12 0.00 1.59×10 3 [30] 

a 三体反応については、Aの単位はcm6/mol2-s 
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表Ⅱ(1)-6 (6/9)  Cs-I-B-Mo-O-H系化学反応速度定数のデータ整備結果 

 

気相中の化学反応 
A a 

(cm3/mol-s) 
n 

Ea 

(J/mol) 
Ref. 

BH2 + BO → HBO + BH 6.0×10 11 0.00 0.00 [30] 

BH2 + O → HBO + H 1.0×10 13 0.00 0.00 [30] 

BH2 + O → BH + OH 1.0×10 13 0.00 0.00 [30] 

BH2 + OH → BH + H2O 5.0×10 12 0.00 0.00 [30] 

HBO + O2 → HBO2 + O 4.8×10 10 0.00 0.00 [30] 

HBO + H2O → HBO2 + H2 4.8×10 10 0.00 0.00 [30] 

HBO + HO2 → HBO2 + OH 4.8×10 10 0.00 0.00 [30] 

BO + H2 → BOH + H 4.5×10 1 3.53 1.32×10 4 [30] 

BOH + M → HBO + M 3.6×10 13 0.00 9.79×10 4 [30] 

BOH + BO2 → HBO2 + BO 4.2×10 12 0.00 -2.12×10 3 [30] 

BOH + O2 → HBO2 + O 4.2×10 12 0.00 -2.12×10 3 [30] 

BOH + OH → HBO2 + H 2.4×10 12 0.00 0.00 [30] 

BOH + H2O → HBO2 + H2 6.0×10 10 0.00 4.16×10 4 [30] 

BOH + O + M → HBO2 + M 1.1×10 15 0.00 -8.33×10 3 [30] 

BOH + O → BO2 + H 4.8×10 13 0.00 0.00 [30] 

BOH + HBO2 → B2O3 + H2 4.8×10 10 0.00 0.00 [30] 

BOH + OH → BO + H2O 4.8×10 13 0.00 0.00 [30] 

BOH + O → BO + OH 4.8×10 13 0.00 0.00 [30] 

BO2 + BH → HBO2 + B 1.8×10 12 0.00 4.14×10 3 [30] 

BO2 + BH2 → HBO2 + BH 1.8×10 12 0.00 4.14×10 3 [30] 

HBO2 + HBO → B2O3 + H2 4.8×10 10 0.00 0.00 [30] 

B2O2 + H → BOH + BO 3.6×10 13 0.00 0.00 [30] 

B2O2 + OH → B2O3 + H 6.0×10 11 0.00 0.00 [30] 

a 三体反応については、Aの単位はcm6/mol2-s 
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表Ⅱ(1)-6 (7/9)  Cs-I-B-Mo-O-H系化学反応速度定数のデータ整備結果 

 

気相中の化学反応 
A a 

(cm3/mol-s) 
n 

Ea 

(J/mol) 
Ref. 

B2O2 + H2O → B2O3 + H2 6.0×10 10 0.00 0.00 [30] 

B2O2 + BO2 → B2O3 + BO 6.0×10 12 0.00 0.00 [30] 

BO + H3BO3 → HBO2 + H2BO2 2.4×10 5 2.23 8.51×10 4 This work b 

H2BO2 +H2O → H3BO3 + H 3.1×10 8 0.71 5.35×10 4 This work b 

B + H3BO3 → BOH + H2BO2 1.3×10 12 1.01 2.62×10 4 This work b 

H2BO2 + H2BO2 → BOH + H3BO3 1.3×10 3 1.96 0.00 This work b 

HBO2 + H2O + M → H3BO3 + M 8.8×10 16 2.00 0.00 This work b 

B + H3BO3 → HBO + H2BO2 2.9×10 14 1.00 0.00 This work b 

H2BO2 + H2BO2 → HBO + H3BO3 3.2×10 0 2.92 0.00 This work b 

H2BO2 + OH + M → H3BO3 + M 8.8×10 16 2.00 0.00 This work b 

CsBO2 + H → HBO2 + Cs 1.2×10 14 1.00 0.00 This work b 

BO + CsBO2 → B2O3 + Cs 1.9×10 14 1.00 0.00 This work b 

B + CsBO2 → B2O2 + Cs 1.5×10 14 1.00 0.00 This work b 

BO2 + Cs + M → CsBO2 + M 2.2×10 16 2.00 0.00 This work b 

H2BO2 + Cs →  CsBO2 + H2 3.4×10 17 -0.73 2.49×10 4 This work b 

Mo + O + M → MoO + M 2.1×10 17 2.00 0.00 This work b 

MoO + O + M → MoO2 + M 5.7×10 16 2.00 0.00 This work b 

MoO2 + O + M → MoO3 + M 4.5×10 16 2.00 0.00 This work b 

MoO3 + O + M → MoO4 + M 2.9×10 16 2.00 0.00 This work b 

Mo + O2 → MoO + O 2.6×10 15 1.00 0.00 This work b 

MoO + O2 → MoO2 + O 7.0×10 14 1.00 0.00 This work b 

MoO2 + O2 → MoO3 + O 5.5×10 14 1.00 0.00 This work b 

MoO3 + O2 → MoO4 + O 4.5×10 15 1.00 8.10×10 5 This work b 

a 三体反応については、Aの単位はcm6/mol2-s 

b 本研究において第一原理計算を用いて評価した値 
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表Ⅱ(1)-6 (8/9)  Cs-I-B-Mo-O-H 系化学反応速度定数のデータ整備結果 

 

気相中の化学反応 
A a 

(cm3/mol-s) 
n 

Ea 

(J/mol) 
Ref. 

Mo + H2O → MoO + H2 2.6×10 15 1.00 0.00 This work b 

MoO + H2O → MoO2 + H2 7.0×10 14 1.00 0.00 This work b 

MoO2 + H2O → MoO3 + H2 5.5×10 14 1.00 0.00 This work b 

MoO3 + H2O → MoO4 + H2 4.0×10 15 1.00 7.63×10 5 This work b 

Mo + OH → MoO + H 2.6×10 15 1.00 0.00 This work b 

MoO + OH → MoO2 + H 7.0×10 14 1.00 0.00 This work b 

MoO2 + OH → MoO3 + H 5.5×10 14 1.00 0.00 This work b 

MoO3 + OH → MoO4 + H 9.3×10 15 1.00 7.08×10 5 This work b 

MoO3 + MoO3 + M → Mo2O6 + M 2.2×10 16 2.00 0.00 This work b 

Mo2O6 + MoO3 + M → Mo3O9 + M 2.2×10 16 2.00 0.00 This work b 

Mo3O9 + MoO3 + M → Mo4O12 + M 2.2×10 16 2.00 0.00 This work b 

Mo4O12 + MoO3 + M → Mo5O15 + M 2.2×10 16 2.00 0.00 This work b 

MoO3 + CsOH → CsMoO4 + H 1.3×10 14 1.00 0.00 This work b 

MoO4 + Cs + M → CsMoO4 + M 1.6×10 16 2.00 0.00 This work b 

MoO4 + CsOH → CsMoO4 + OH 1.8×10 14 1.00 0.00 This work b 

MoO4 + CsI → CsMoO4 + I 1.9×10 14 1.00 0.00 This work b 

MoO4 + CsBO2 → CsMoO4 + BO2 1.9×10 14 1.00 0.00 This work b 

CsMoO4 + Cs + M → Cs2MoO4 + M 5.5×10 15 2.00 0.00 This work b 

CsMoO4 + CsOH → Cs2MoO4 + OH 4.4×10 13 1.00 0.00 This work b 

CsMoO4 + CsI → Cs2MoO4 + I 6.7×10 13 1.00 0.00 This work b 

CsMoO4 + CsBO2 → Cs2MoO4 + BO2 1.2×10 14 1.00 6.43×10 3 This work b 

Mo + I + M → MoI + M 3.9×10 16 2.00 0.00 This work b 

MoI + I + M → MoI2 + M 1.5×10 16 2.00 0.00 This work b 

a 三体反応については、Aの単位はcm6/mol2-s 

b 本研究において第一原理計算を用いて評価した値 
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表Ⅱ(1)-6 (9/9)  Cs-I-B-Mo-O-H 系化学反応速度定数のデータ整備結果 

 

気相中の化学反応 
A a 

(cm3/mol-s) 
n 

Ea 

(J/mol) 
Ref. 

MoI2 + I + M → MoI3 + M 9.1×10 15 2.00 0.00 This work b 

MoI3 + I + M → MoI4 + M 9.8×10 15 2.00 0.00 This work b 

Mo + I2 → MoI + I 2.3×10 14 1.00 0.00 This work b 

MoI + I2 → MoI2 + I 1.1×10 14 1.00 2.22×10 5 This work b 

MoI2 + I2 → MoI3 + I 1.2×10 14 1.00 0.00 This work b 

MoI3 + I2 → MoI4 + I 1.2×10 14 1.00 0.00 This work b 

Mo + HI → MoI + H 4.8×10 14 1.00 0.00 This work b 

MoI + HI → MoI2 + H 5.8×10 15 1.00 3.76×10 5 This work b 

MoI2 + HI → MoI3 + H 1.1×10 14 1.00 0.00 This work b 

MoI3 + HI → MoI4 + H 5.8×10 15 1.00 1.16×10 5 This work b 

Mo + CsI → MoI + Cs 1.4×10 14 1.00 4.38×10 4 This work b 

MoI + CsI → MoI2 + Cs 1.1×10 14 1.00 4.28×10 5 This work b 

MoI2 + CsI → MoI3 + Cs 4.3×10 13 1.00 0.00 This work b 

MoI3 + CsI → MoI4 + Cs 1.2×10 14 1.00 0.00 This work b 

Mo + IO → MoI + O 6.5×10 13 1.00 0.00 This work b 

MoI + IO → MoI2 + O 1.5×10 15 1.00 2.51×10 5 This work b 

MoI2 + IO → MoI3 + O 1.0×10 14 1.00 0.00 This work b 

MoI3 + IO → MoI4 + O 1.7×10 9 0.44 3.67×10 3 This work b 

Mo + HOI → MoI + OH 2.1×10 13 1.00 0.00 This work b 

MoI + HOI → MoI2 + OH 1.5×10 15 1.00 2.65×10 5 This work b 

MoI2 + HOI → MoI3 + OH 1.1×10 14 1.00 0.00 This work b 

MoI3 + HOI → MoI4 + OH 1.5×10 15 1.00 4.34×10 3 This work b 

a 三体反応については、Aの単位はcm6/mol2-s 

b 本研究において第一原理計算を用いて評価した値 
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図Ⅱ(1)-1  第一原理計算を用いた遷移状態解析の概念図 
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図Ⅱ(1)-2  化学種のスクリーニングのための熱力学平衡計算結果の一例（Case 1） 
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図Ⅱ(1)-3 代表的な化学種のモル分率の時間変化（Cs-I-B-Mo-O-H 系、2000 K） 

（左：～0.01 s、右：～1 s） 

 

 

図Ⅱ(1)-4 代表的な化学種のモル分率の時間変化（Cs-I-B-Mo-O-H 系、1000 K） 

（左：～1000 s、右：～40000 s） 
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図Ⅱ(1)-5 化学反応計算と熱力学平衡計算との平衡組成比較（O-H 化学種） 

 

 

図Ⅱ(1)-6 化学反応計算と熱力学平衡計算との平衡組成比較（Cs-I-O-H 化学種） 
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図Ⅱ(1)-7 化学反応計算と熱力学平衡計算との平衡組成比較（Cs-I-B-O-H 化学種） 

 

 

図Ⅱ(1)-8 化学反応計算と熱力学平衡計算との平衡組成比較（Cs-I-B-Mo-O-H 化学種） 
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2. CsI の移行挙動再現実験 

SA 時の高温領域（RCS）における Cs 及び I 等の FP 化学挙動は、B や Mo の影響に加え、

気相-固相反応や反応速度論の影響など非常に複雑であり、その複雑な化学挙動の評価を

可能とするため、FP 化学データベース ECUME の構築を目指した研究を実施していることは

1 章で述べた。1 章では、その取り組みの一環として、Cs-I-B-Mo-O-H 系の化学反応速度定

数のデータベースの初版を構築した内容について述べたが、このデータベースは、実験結

果と解析の比較に基づく検証と改良を継続的に実施していく必要がある。 

本章では、1 章で構築した FP 化学データベースの一部（本データベースの基礎となる

Cs-I-O-H 系化学反応の部分）の検証及び改良に資するための実験データを取得した結果に

ついて述べる。1 章で述べた通り、取り扱うべき化学反応の数は膨大であり、その 1 つ 1

つを検証することは現実的ではない。また、FP 化学挙動は、RCS（高温領域）から PCV（低

温領域）に移行する間に、凝縮によるエアロゾル化やエアロゾルの成長、壁面への付着な

ど複雑な物理化学現象に影響される。従って、より信頼性の高い FP 化学データベースを構

築するためには、その検証及び改良において、これらの複雑な物理化学挙動を考慮する必

要がある。これらのことから、本研究では、JAEA にて開発された FP 放出移行挙動再現実

験装置（TeRRa：Test-bench for FP Release and tRansport）[1]を用いて、SA 時の RCS に

おける FP の放出移行挙動の再現実験を実施した。 

TeRRa は、加熱炉と温度勾配管（以下、「TGT」という）を組み合わせた装置であり、TGT

の各温度領域における沈着物や浮遊物の物理化学形態に対して、様々な分析を行うことが

できる。これまでに、Cs-I-B-Mo-O-H 系の FP 化学データベースを検証するために必須であ

る B の物理化学挙動に係るデータを取得した実績がある[2]。 

本章では、代表的な Cs-I-O-H 系の化学種として、CsI に着目した。これは、CsI が B や

Mo が存在する条件においても、I を含む主要な化学種であり[3]、沈着物の Cs/I 比や化学

反応によって生成したガス状 I の量を分析することによって、CsI の化学反応がどの程度

進行したかの分析が容易であるため、Cs-I-O-H 系化学反応の分析に適しているためである。

不活性雰囲気又は水蒸気雰囲気の温度勾配下における CsI の移行挙動については、これま

でに多くの研究が実施されている[4-7]。いくつかの実験においては、ガス状 I の生成が確

認されている[4,7]が、各温度領域における Cs 及び I の物理化学形態の分析が不足してお

り、CsI の RCS 中の移行に係る物理化学挙動は、十分に解明されているとは言えない。従

って、本研究では、主に CsI の化学反応（＝ガス状 Iの生成）メカニズムに着目し、RCS 中
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の CsI 移行挙動の詳細な分析を実施した。 

 

2.1. 実験方法  

2.1.1. 実験装置 

図Ⅱ(2)-1 に実験装置 TeRRa の全体概要及び基本仕様を示す。TeRRa は高周波誘導加熱

炉及び電気抵抗炉の 2 つの加熱炉と、その下流側に接続された TGT から構成され、蒸気又

はエアロゾル状の FP、構造材成分（B 等）が移行する流路は円筒状の直管となっている（以

下、「FP 流路」という）。カーボンサセプタ（長さ 100 mm）を備えた高周波誘導加熱炉と

電気抵抗炉（長さ 200 mm）は内径 37.2 mm のアルミナ管を外側から加熱し、これらの領域

で模擬 FP、構造材が蒸発する。TGT（長さ 1300 mm）は 1000 K～400 K の直線的な温度勾配

を持ち[1]、SA 時の RCS 温度条件を模擬している。これらの加熱炉間での温度低下を防止

するため、アルミナ管の加熱されていない部分には断熱材が設置されている。 

今回の実験では、TGT に 13 個のサンプリング管（内径 39.4 mm、長さ 100 mm）及び 33

個のクーポン（10 mm×10 mm、厚さ 1 mm）を設置した。これらは RCS における主要な材質

[8]の 1 つである SUS-304L 製である。クーポンは、温度の高い位置に設置されたものから

順に、No.1～33 の番号を振った。温度勾配管の出口には、TGT 下流まで移行してきた浮遊

エアロゾルを捕集するため、SUS-316 製の金属繊維焼結フィルタ（濾過精度 1 µm 以下）及

びポリフッ化ビニリデン（PVDF）エアロゾルフィルタ（Merck、孔径 0.22 µm）が設置され

ている。また、その下流には、生成したガス状 I を捕集するため、0.2 mol/L の NaOH と、

0.02 mol/L の Na2S2O3の混合溶液（以下、「溶液トラップ）という）が設置されている。こ

れらの多様な設備によって、後述する TGT 内の沈着物や TGT 出口まで移行した浮遊物の加

熱後分析が可能となる。 

更に、TeRRa は、TGT の 1000 K から 400 K までの 100 K の温度領域ごとに 7 か所の抜き

出しラインを持つ。抜き出されたガスは、後述のエアロゾル計測及びインパクタによる捕

集に適した流量とするために希釈される。抜き出しラインでは、抜き出されたガス中の浮

遊物質に対して、オンラインの光学式エアロゾルスペクトロメータ（PALAS、welas🄬 digital 

2000）による粒径分布の測定及び 7 段のインパクタ（東京ダイレック、MAIS-7）、バック

アップフィルタ（ADVANTEC、孔径 0.1 µm）及び 2段の溶液トラップ（TGT 出口と同じ溶液）

による捕集が可能である。エアロゾルスペクトロメータによる粒径の測定レンジは 0.2 μ

m から 10 μm（幾何学粒径）であり、ポリスチレンラテックス（以下、「PSL」という）に
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よって校正されている。インパクタの 1～7 段目のカットオフ粒径（以下、「Dp50」という）

は、それぞれ 5.6 μm、2.8 μm、1.4 μm、0.48 μm、0.24 μm 及び 0.07 μm（いずれも

幾何学粒径）である。なお、Dp50 とは、粒子の捕集効率が 50 %となる粒径を表しており、

これらの値は、球形の CsI 粒子（密度：4.5 g/cm3）に対して、インパクタを通過するガス

が、実験条件である 4 NL/min（@273 K、1.013×105 Pa）、400 K であることを想定し、

Ranz/Wang の式[9]によって推定したものである。 

 

2.1.2. 加熱実験手順 

加熱実験を行う前に、不純物の混入を防ぐため、アセトンを用いてサンプリング管及び

クーポンの超音波洗浄を実施した。その後、洗浄に用いたアセトンを除去するため、これ

らを TGT に設置し、Ar ガス雰囲気にて 400 K で加熱を実施した。 

表Ⅱ(2)-1 に実験条件を示す。CsI 粉末（和光純薬、99.9 %）をアルミナるつぼ（内径 14 

mm、高さ 14 mm）に充填し、図Ⅱ(2)-1 に示す通り、電気抵抗炉内に設置した。高周波誘導

加熱炉は、雰囲気ガスの予備加熱として 1000 K 以上に加熱した。電気抵抗炉は、温度上昇

率 8.8 K/min にて、1273 K まで昇温し、TGT は 1000 K から 400 K の温度勾配が形成され

るよう加熱した。なお、るつぼの設置位置における温度は、事前に熱電対によって 1000 K

であることを確認している。この蒸発温度は、加熱実験中に枯渇しない程度の蒸発速度で

あり、かつ 2.1.3 項にて後述する Cs、I の質量分析での精度が低下しないよう、ある程度

の蒸発量が得られる温度として選定したものである。装置入口及び抜き出しラインのガス

配管は、水蒸気の凝縮を防ぐため、400 K に加熱した。本実験に先だって、露点 333 K の

Ar/水蒸気混合ガスを用いた実験において、凝縮により水滴が発生していないことを確認

している。各加熱炉を昇温している間、装置内には 2 NL/min の Ar ガスを FP 流路に供給

した。電気抵抗炉の中心温度が 900 K（この時のるつぼ設置位置温度は、中心温度よりも

約 200 K 低いことを事前に確認しており、CsI の融点である約 700 K に相当する）に達す

る直前に、水蒸気発生装置を用いて Ar ガスに水蒸気を添加し、露点 333 K（水蒸気 20 %）

に調整した。全ての加熱炉が所定温度に達した後、サンプリング管、クーポン及び TGT 出

口において十分な量のサンプルを回収するため、2 時間加熱を継続した。その後、上記と

逆の手順にて装置を降温し、サンプリング管等を回収した。 

これに加えて、TGT 内の浮遊物質を抜き出して分析するための実験を、表Ⅱ(2)-1 と同じ

条件にて別途実施した。TGT に 100 K ごとに設置された各抜き出しラインから 2 NL/min で



  

- 42 - 

浮遊物質を抜き出し、5 NL/minに希釈した後、エアロゾル粒径分布計測を5分間実施した。

全ての抜き出しラインからの浮遊物質に対してエアロゾル粒径分布の計測を実施した後、

400 K の抜き出しラインから 2 NL/min で浮遊物質を抜き出し、4 NL/min に希釈した後、

インパクタによる回収を 5分間実施した。この温度は、捕集したエアロゾルの分析に必要

な十分な量が得られ、また、安定した粒径分布が形成されていることが過去の実験から推

測されるためである[1]。この実験において、1つの抜き出しラインを閉じてから次の温度

の抜き出しラインを開けるまでの時間間隔は、FP 流路内が 2 NL/min のガスによって十分

置換され、安定した流れが形成されると推測される時間として、1分以上とした。 

 

2.1.3. 加熱後分析 

加熱実験後、TGT の各部に沈着したエアロゾル、TGT 出口及びインパクタ各段のフィルタ

に捕集されたエアロゾルは、0.04 mol/L の NaOH 溶液に 18 時間浸漬した。これらの浸漬溶

液は、実験装置に設置していた溶液トラップと共に、誘導結合プラズマ質量分析

（Inductively Coupled Plasma Mass Spectrometry（以下、「ICP-MS」という））による

質量分析にかけ、Cs及びIの量を測定した。ICP-MS装置としては、ELAN DRC-Ⅱ（PerkinElmer）

又は Agilent 8800（Agilent Technologies）を用いた。これらの装置を用いた測定の不確

実さは、いくつかの CsI サンプルの繰り返し測定によって、変動係数（標準偏差／平均値）

として 5 %以下と推定される。 

温度勾配管内に設置したクーポンは、電子顕微鏡（JOEL、JSM-IT100）（以下、「SEM」

という）及びそれに付属するシリコンドリフト検出器によるエネルギー分散型 X 線分析（以

下、「EDS」という）により、付着物の形状及び元素組成の分析を実施した。その際、電子

線の電圧は 15 keV とした。また、X 線回折（以下、「XRD」という）及びラマン分光によ

り付着物の化学形の分析を実施した。XRD は Miniflex600（リガク）を用い、室温条件にお

いて Cu-Kαを用いて 2θ範囲 3～80°を 0.1°ごとに、1°/min でスキャニングを行った。

電圧及び電流は、それぞれ 30 kV、15 mA とした。また、ラマン分光はレーザー波長 532 

nm、電子冷却 CCD 検出器、1800 groove/min のホログラフィック回折格子を持つ NRS-3100

（JASCO）を用いて、100～4000 cm-1の範囲でスペクトル分析を実施した。 
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2.2. 実験結果  

2.2.1. TGT 内に付着及び TGT 出口に移行した Cs、I 量 

加熱実験前後のるつぼの重量差から、加熱実験中に蒸発した CsI は 0.64 g であった。

事前に示差熱天秤（以下、「TG-DTA」という）を用いた CsI の蒸発実験を行い、るつぼに

入れた CsI 粉末を加熱した場合の蒸発速度は一定であることを確認している。そのため、

加熱実験中の CsI の蒸発速度は 5.3 mg/min であったと推測される。 

表Ⅱ(2)-2 に、TGT の各部分に沈着した又は TGT 出口まで移行し、TGT 出口のフィルタ及

び溶液トラップに捕集された Cs 及び Iの量及び I/Cs モル比を示す。表Ⅱ(2)-2 より、850

～800 K の温度領域における Cs 及び Iの沈着量が顕著に多いことが分かる。また、800 K

以上の温度領域については、I/Cs モル比が低温領域（ほぼ 1.0）に比べて若干小さい傾向

となっている。また、溶液トラップについては、I/Cs モル比が明らかに 1.0 より大きくな

っており、これは、TGT を移行する CsI からガス状の I が生成したことを意味している。

本研究では、「溶液トラップに捕集された I 量／装置内から回収された全 I量」を「ガス

状 I 生成割合」と定義する。これは、装置内を移行する CsI の何%が化学反応を起こし、ガ

ス状の I が生成したかを表すものであり、本研究におけるガス状 I 生成割合は 3.8 ± 

0.3 %であった（なお、標準偏差の 0.3 %は、ICP-MS による質量分析の不確実さ（変動係数

5 %）を用いて誤差伝播により計算したものである）。 

 

2.2.2. 沈着物性状 

2.2.2.1. 沈着物の形状及び元素組成 

沈着物の形状及び Cs、I の分布は、温度領域によって異なる。SEM/EDS によって得られ

た代表的な沈着物形状及び Cs、I の分布として、クーポン No.3、No.9 及び No.32 の観察結

果を図Ⅱ(2)-2 に示す。これらのクーポンの設置位置は、理想的な直線的温度勾配を仮定

すれば、それぞれ 980 K、860 K 及び 400 K に相当する。 

クーポン No.3（980 K）に代表される高温領域では、図Ⅱ(2)-2(a)に示す通り、Cs を含

む不規則な形状の沈着物が見られた。EDS の点分析の結果から、これらの沈着物には I が

含まれていなかった。多くの Cs 及び I の沈着量が得られた温度領域に設置されたクーポ

ン No.9（860 K）では、100 μm 以上の大きな沈着物が見られた（図Ⅱ(2)-2(b)）。これら

の沈着物は、加熱実験中において液体状の物質が壁面上で凝集し、装置の降温後、冷えて

固まったもののように見える。EDS 分析において、これらの沈着物には Cs 及び I が両方含
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まれていることが分かった。一方、これらの大きな沈着物の周辺には、I を含まない小さ

い沈着物が存在していることが観測された。クーポン No.32（400 K）に代表される低温領

域では、0.1～数 µm の粒径を持つ、ほぼ球形の粒子が数多く見られた（図Ⅱ(2)-2(c)）。

EDS の結果、これらの粒子には Cs 及び I が両方含まれていた。 

 

2.2.2.2. 沈着物の形状及び化学形態 

図Ⅱ(2)-3 に、クーポン No.3 (a)、9 (b)及び 32 (c)の XRD の結果を示す。また、クー

ポンと同様の材質である SUS 304 及び CsI のリファレンスデータ[10,11]を併せて示す。

クーポン No.3（980 K）では、SUS 304 のピーク以外は見られなかった。また、クーポン

No.9（860 K）及び 32（400 K）の XRD パターンにおいて、Cs 又は Iの化合物由来のピーク

は CsI 以外には見られなかった。 

図Ⅱ(2)-4 に、クーポン No.9（860 K）のラマンスペクトルを示す。345 cm-1、560cm-1及

び 690 cm-1のピークは、ステンレス鋼に由来するものと考えられる[12]。一方、387 cm-1、

842 cm-1、886 cm-1のピークは、Cs2CrO4のピークと一致している[13]。その他の温度領域

においては、Cs 及び I に由来する特筆すべきピークは見られなかった。 

 

2.2.3. 浮遊物質性状 

2.2.3.1. 浮遊エアロゾルの粒径分布 

図Ⅱ(2)-5 に、TGT の 100 K ごとの温度領域に対して浮遊するエアロゾルを抜き出し、

粒径分布を測定した結果を示す。また、雰囲気条件を除いて同じ実験条件において過去に

取得された実験結果（Ar 雰囲気）についても、水蒸気の影響を考察するために併せて示し

ている。水蒸気の存在によって CsI の蒸発速度は大きく変わらないことを、事前に TG-DTA

を用いて確認しているため、蒸発した CsI 量は両者において大差はないと考えられる。水

蒸気の存在有無に関わらず、800～700 K の温度領域において、エアロゾルの数が急激に増

加する傾向が見られた。一方、水蒸気雰囲気に特有の傾向として、エアロゾルの最大粒径

が 3 μm に達しており、これは Ar 雰囲気の約 3 倍であった。また、その結果として低温領

域において、0.3 μm と 1.5 μm 付近に 2 つのピークが見られた。 

 

2.2.3.2. 浮遊物質の組成 

図Ⅱ(2)-6 に、400 K の温度領域から浮遊物質を 5 分間抜き出すことにより、インパク
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タの各段、バックアップフィルタ及び溶液トラップに回収された Cs 及び I 量の積算値と

I/Cs モル比を示す。浮遊するエアロゾルは、主にインパクタの 3～6 段目（Dp50：1.4～0.07 

µm）に回収されたことが分かる。また、I/Cs モル比は、1 段目、2 段目までに捕集された

エアロゾルに対しては明らかに 1.0 より小さいが、それ以降はほぼ 1.0 となった。また、

ガス状 I は溶液トラップにほぼ回収されなかった。これは抜きだし時間が 5分間と短かっ

たために、検出可能なガス状 Iを回収するに至らなかったことが理由として考えられる。 

 

2.3. 実験結果の考察  

本実験で得られた結果から、まず全体概要として、CsI の移行における基本的な物理挙

動を考察する。図Ⅱ(2)-2(b)に示したクーポン No.9（860 K）に見られた大きな沈着物は、

液体が冷えて固まったような形状であることから、CsI の凝縮による沈着物であるものと

考えられる。CsI が凝縮する温度は蒸気状 CsI の濃度にも依存するものの、既往の研究に

おいても、不活性又は水蒸気を含む雰囲気での TGT を用いた CsI の移行実験において、類

似の温度領域（950～800 K）に凝縮による沈着が見られたことが報告されている[5,6]。こ

れらのことから、850 K～800 K の領域において得られた大きな Cs、I の沈着量は、CsI の

蒸気が壁面に凝縮したことによるものと考えられる。一方で、凝縮し、壁面に沈着しなか

った CsI は、エアロゾル粒子として下流に移行したものと考えられる。 

CsI の移行時の化学挙動について、表Ⅱ(2)-2 に示す I/Cs モル比によれば、るつぼから

放出された CsI は大部分が化学形態を変えず、CsI のまま移行したことが分かる。一方で、

2.2.1 項で述べた通り、本実験におけるガス状 I 生成割合は 3.8 %であり、少量ではある

が、一部の CsI が移行中に化学反応を起こし、ガス状 Iが発生したことが分かる。以下に、

CsI の移行と化学反応（＝ガス状 I 生成）のメカニズムについて、詳細に考察する。 

 

2.3.1. 高温部（＞ 900 K）での気相中化学反応 

主に CsI の凝縮が起こる前の高温領域においては、Cs-I-O-H 系の気相中化学反応が生じ

たものと考えられ[14,15]、これが CsI の移行挙動に重要な影響をもたらす可能性がある。

気相中化学反応がガス状 Iの生成にどの程度寄与したかを評価するため、900 K 以上の高

温領域における Cs 及び I の化学形態を、2つの手法で解析した。 

1 つ目の手法は、Thermo-Calc[16]及び SSUB4 熱力学データベース[17]を用いた熱力学平

衡計算である。熱力学平衡計算は、るつぼ上部（1000 K）と、その下流側の 1273 K、1000 
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K の 3 点を対象に実施した。もう 1 つの手法は、1 章にて作成したデータベースを用いた

化学反応速度論を考慮した化学反応計算である。化学反応計算には ANSYS CHEMKIN-PRO 

18.2[18]を用い、直線的な温度分布とプラグフローを想定した。境界条件としては、Thermo-

Calc[16]及び SSUB4 熱力学データベース[17]を用いて計算したるつぼ上部の平衡組成と、

実験条件と同様の 2 NL/min、露点 333 K の Ar/水蒸気混合ガスを想定した。化学反応計算

においても、平衡組成は SSUB4 熱力学データベース[17]を用いて計算した。 

図Ⅱ(2)-7 に、I の化学形態の計算結果を示す。図Ⅱ(2)-7(a)に示す熱力学平衡計算で

は、1273 K において CsI の約 2.5 %が化学反応によりガス状 I（HI、原子状 I）に変化する

が、その下流の 1000 K の領域において、再び CsI（又は Cs2I2）に変化し、低温部に移行し

ていくガス状 I はほとんど残らない結果となった。一方、図Ⅱ(2)-7(b)に示す化学反応計

算では、約 1 %のガス状 I（原子状 I）が下流側へ移行する結果となった。これは、1000 K

で再び平衡状態に至る前に、ガス状 Iのまま下流側に移行することを示したものであり、

化学反応速度論の効果であると言える。従って、この温度領域における Cs-I-O-H 系の気相

部化学反応及び化学反応速度論の効果が、TGT 出口へのガス状 I の移行に寄与したものと

考えられる。 

その他に、この温度領域においてガス状 Iの生成に寄与した化学反応としては、不純物

の影響が考えられる。2.2.2.1 項で述べた通り、この温度領域には、I を含まない Cs の沈

着物が見られている。これらの沈着物は、実験体系内に、予期せぬ不純物が混入したこと

によって生成されたものである可能性が考えられる（ただし、実験で使用した Ar ガスの純

度は 99.9999 %であり、混入したとしても極少量である）。本実験と同様に不活性（窒素

ガス）雰囲気で実施された既往の実験[5]においても、不純物の影響が報告されている。し

かしながら、この領域における Cs の沈着量は、溶液トラップに捕集されたガス状 I の量

よりも 1 桁程度小さいことから、本研究において、CsI の化学反応（ガス状 I の生成）に

対するこれらの不純物の影響は無視できる。 

 

2.3.2. CsI の凝縮及び沈着した CsI の化学反応（850～800 K） 

この温度領域では、図Ⅱ(2)-2(b)に示す通り、100 μm 以上の大きな沈着物の周辺に I

を含まない沈着物が観察され、この Iを含まない沈着物のラマンスペクトル（図Ⅱ(2)-4）

は、Cs2CrO4のピークを示した。これらの結果から、この Cs2CrO4の生成反応が、ガス状 Iの

生成に寄与したことが示唆される。 



  

- 47 - 

この Cs2CrO4 生成の可能性について、熱力学的に考察を実施した。Cs2CrO4 の生成反応、

例えば 4CsI(s)+Cr2O3(s)+2.5O2(g)→2Cs2CrO4(s)+4I2(g)のギブス自由エネルギー変化は負

の値となる。このことは、CsI の沈着物がステンレス鋼の表面と反応し、Cs2CrO4が生成す

ることは、熱力学的な観点からもあり得ることを意味している。 

また、CsI の沈着物がステンレス鋼表面と反応したことは、図Ⅱ(2)-2(b)において I を

含まない沈着物が小さな沈着物のみに見られたことからも説明できる。小さな沈着物は比

表面積が大きいため、CsI とステンレス鋼表面との化学反応の寄与が CsI 含有量に対して

大きく、結果として Iを含まない沈着物（Cs2CrO4）が生成されたものと考えられる。 

以上のことから、凝縮し、壁面に付着した CsI とステンレス鋼表面との化学反応により

Cs2CrO4が生成したことが、ガス状 I の生成寄与したものと考えられる。 

 

2.3.3. CsI エアロゾルの生成及び移行挙動（＜ 800 K） 

上述の通り、CsI の凝縮による沈着は 800 K より高い温度（850 K の温度領域）で見られ

ているが、図Ⅱ(2)-5(d)に示す通り、エアロゾルの急激な生成及び成長が見られたのは 800 

K ではなく、700 K での抜き出しにおいてであった。この理由としては、800 K の温度領域

では、粒径がエアロゾルスペクトロメータにおける検出下限（0.2 µm）よりも小さく、800

～700 K で急激に成長したことが考えられる。図Ⅱ(2)-5 に示す通り、水蒸気を含む雰囲気

（Ar/水蒸気）では、不活性雰囲気（Ar）よりも最大粒径が大きく、2つのピークが見られ

ているが、これは CsI エアロゾルの吸湿成長によるものと推測される。図Ⅱ(2)-5(d)では、

700 K の温度領域において既に最大粒径が 3 μm に達しており、これは CsI エアロゾルの

吸湿成長（粒子が水分を吸収して粒径が大きくなること）が 800～700 K において急速に進

行したためと考えられる。また、図Ⅱ(2)-5(e)から、300,000 個もの小さな粒子が 700 – 

600 K の温度領域で生成しており、図Ⅱ(2)-5(f)(g)より、600 K 以下の低温領域では、凝

集による顕著な成長は見られなかった。水蒸気を含む雰囲気（Ar/水蒸気）における粒径分

布（最大粒径 3 µm 以上、2つのピーク）は、これらの挙動が相まって形成されたものと考

えられる。 

一方、400 K の温度領域からインパクタによって捕集したエアロゾル粒子の I/Cs 比（図

Ⅱ(2)-6）から、大きな粒子に対する I/Cs モル比が 1.0 より小さく、小さな粒子に対する

I/Cs 比はほぼ 1 であることが分かる。インパクタ 3段目までの Dp 50（＞1.4 µm）から、

図Ⅱ(2)-5(g)に示す 2 つのピークのうち、大きい方のピークに含まれる粒子が、3 段目ま
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でに捕集されたものと考えられる。これらの粒径の大きな粒子は、雰囲気中に水蒸気が多

く含まれる 800 – 700 K の温度領域において形成されたものと考えられ、その温度領域に

おいて水蒸気と CsI エアロゾルが化学反応を起こしたことで、I/Cs 比が小さくなった可能

性がある。このことから、CsI エアロゾルと水蒸気との化学反応が、ガス状 I の生成に寄

与したことが示唆される。 

 

2.4. 2.の結論と今後の課題  

FP 化学データベース ECUME の一部（Cs-I-O-H 系化学反応）の検証及び改良に資するため

の実験データを取得すると共に、RCS 中の CsI の移行挙動を解明することを目的として、

TGT を有する実験装置 TeRRa を用いた CsI の移行挙動の再現実験を実施した。CsI の大部

分は化学変化を伴うことなく CsI のまま移行したが、一方で、小さいながらも有意な量の

ガス状 I が生成し、TGT 出口に移行した。沈着物及び浮遊物の物理化学形態を詳細に分析

した結果、以下のような TGT の各温度領域における CsI の化学反応（ガス状 I の生成）メ

カニズムが示唆された。 

 

 900 K 以上の高温領域における Cs-I-O-H 系化学反応によりガス状 I が生成し、化学

反応速度の効果によって下流側に移行した 

 850～700 K の温度領域において、凝縮し、壁面に付着した CsI とステンレス鋼表面

との化学反応によって Cs2CrO4が生成した。また、CsI エアロゾルと水蒸気との化学

反応の可能性も示唆され、これらの凝縮した CsI の化学反応に伴ってガス状 I が生

成した。 

 

本実験において生成したガス状 I は、捕集した全 I量に対して約 3.8 %と小さいもので

あったが、水蒸気濃度が著しく高い実際の SA 時においては、これらの化学反応によるガス

状 I の生成は促進される可能性がある。このような化学反応は、Cs 及び I の炉内分布に大

きな影響を及ぼす可能性がある。 

FP 化学データベース ECUME（Cs-I-O-H 系化学反応の部分）を検証するにあたっては、上

記のような RCS 中の移行における CsI の物理化学挙動を適切に考慮する必要がある。本実

験は、気相部の化学反応のみでは不十分であることを示しており、FP 化学データベースの

検証及び改良に対して非常に有用なデータが取得されたと言える。これらの実験データを
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リファレンスとして、FP 化学データベースの基礎となる Cs-I-O-H 系の部分の信頼性を向

上させることで、より複雑な B や Mo を含む系に対しても信頼性の高いデータベースを構

築することが可能になるものと考えられる。  
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表Ⅱ(2)-1  CsI移行挙動再現実験条件 

 

パラメータ 実験条件 

模擬 FP  

物質 CsI 粉末 

使用量 2.8 g 

加熱温度 1000 K 

加熱炉温度条件  

高周波誘導加熱炉 > 1000 K (予備加熱) 

電気抵抗炉 1273 K 

TGT 1000 – 400 K 

供給ガス  

組成 Ar＋水蒸気（20 vol%） 

温度 400 K 

流量 2 NL/min 
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表Ⅱ(2)-2  ICP-MSによる各サンプルのCs及びI量の測定結果 

 

TGT 入口からの 

距離 [mm] 

温度 

[K] 
Cs 量 [mol] I 量 [mol] 

I/Cs モル比 

[-] 

0 – 100  1000 0.014 ± 0.0007 0.00024 ± 0.00002 0.017 

100 – 200  950 0.0028 ± 0.0002 0.0 0.0 

200 – 300  900 0.0041 ± 0.0003 0.0 0.0 

300 – 400  850 0.41 ± 0.03 0.36 ± 0.02 0.90 

400 – 500  800 0.24 ± 0.02 0.21 ± 0.02 0.88 

500 – 600  750 0.042 ± 0.003 0.042 ± 0.003 0.99 

600 – 700  700 0.029 ± 0.002 0.028 ± 0.002 0.94 

700 – 800  650 0.022 ± 0.002 0.021 ± 0.002 0.97 

800 – 900  600 0.012 ± 0.0006 0.012 ± 0.0007 1.0 

900 – 1000  550 0.026 ± 0.002 0.028 ± 0.002 1.1 

1000 – 1100  500 0.014 ± 0.0008 0.014 ± 0.0007 0.98 

1100 – 1200  450 0.015 ± 0.0008 0.014 ± 0.0008 0.96 

1200 – 1300  400 0.021 ± 0.002 0.021 ± 0.002 1.0 

TGT 出口フィルタ a － 0.94 ± 0.05 0.83 ± 0.05 0.88 

溶液トラップ b － 0.010 ± 0.0006 0.063 ± 0.004 6.0 
 

a 金属繊維焼結フィルタとエアロゾルフィルタによる捕集量の合計値 

b 2段の溶液トラップによる捕集量の合計値 
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図Ⅱ(2)-1 実験装置 TeRRa の全体概要及び基本仕様 
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図Ⅱ(2)-2  クーポン付着物の SEM/EDS 観察結果 

（(a) No. 3 (980 K)、(b) No. 9 (860 K)、(c) No.32 (400 K)） 
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図Ⅱ(2)-3  クーポン付着物の XRD パターン 

（(a) No. 3 (980 K)、(b) No. 9 (860 K)、(c) No.32 (400 K)） 
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図Ⅱ(2)-4  クーポン付着物のラマンスペクトル（クーポン No. 9 (860 K)） 
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図Ⅱ(2)-5 TGT 内（100 K ごと）の浮遊エアロゾルの粒径分布（N：全粒子数） 
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図Ⅱ(2)-6 インパクタ各段、バックアップフィルタ及び溶液トラップによる Cs 及び I の

捕集量測定結果（積算値）及び I/Cs モル比（TGT の 400 K の領域より 5 分間抜き出し） 
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図Ⅱ(2)-7 高温領域（＞900 K）におけるヨウ素化学形態の計算結果 

（(a) 熱力学平衡計算、(b) 化学反応計算） 
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Ⅲ. コンクリート内への Cs 浸透挙動解析手法の開発 

1. 背景及び目的 

1F 炉内における Cs の長期的な挙動としては、建屋滞留水中の Cs のコンクリート内への

浸透挙動に着目した。1F 廃炉においては、10 万トンオーダーの放射性コンクリート廃棄物

が発生するものと試算されており[1]、そのほとんどが建屋の解体に伴って発生すると考

えられる。図Ⅲ-1 に示す通り、建屋上部では主にエアロゾル状の Cs が付着していると考

えられるが、下層階は滞留水に浸漬されており、コンクリート内部に Cs が浸透している可

能性がある。従って、廃棄物対策を検討する上では、解体廃棄物の放射能インベントリや

汚染形態に関する正確な情報、とりわけ建屋滞留水中の Cs のコンクリート内への浸透状

態を正確に評価することが必要である。 

Cs の浸透挙動は、滞留水の性状（液性、含有物等）やモルタルと骨材のランダムな分布

など、様々な要因に影響されるものと考えられる。そのため、1F 実サンプルの分析によっ

て Cs の浸透状態を把握する方法は、その代表性の観点から膨大な数のサンプル分析が必

要となり、現実的ではない。また、模擬コンクリートを用いた Cs の浸透実験によって実効

拡散係数などの重要なパラメータを評価する方法もあるが、同様の理由から不確実さの大

きい評価になると考えられ、その不確実さを低減するための多くの人的、時間的コストが

かかるものと推測される。そこで本研究では、3次元のCs浸透解析手法の開発を実施した。

このような解析的なアプローチは、実サンプルを分析することなく、様々な条件やコンク

リート性状に対する Cs 浸透挙動をシミュレーション（パラメータスタディ）することを可

能とするものであり、結果として実効拡散係数等の実用的なパラメータに対する最適解を

得ることにつながると考えられる。また、必要に応じてコンクリートを多成分系に拡張す

ることや、コンクリートと Cs の化学的な相互作用、クラックなどの要素モデルを組み込む

ことにより、より高度なシミュレーションが可能となる。 

ここでは、本解析手法の初版として、コンクリートを単一成分で模擬し、内部の拡散の

みを考慮したシンプルなモデルを構築し、実験との比較により、その適用性を確認した結

果について述べる。 

 

2. 解析手法 

2.1. 解析モデル  

図Ⅲ-2 に、コンクリート内への Cs の浸透挙動の概念図を示す。水中において、コンク
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リートは C-S-H ゲルと呼ばれるカルシウムシリケート水和物（CaO-SiO2-H2O）を形成し、Cs

はその構成成分である Ca とイオン交換して収着することが明らかになっている[2-4]。コ

ンクリートに対する Cs の収着の度合いは分配係数[cc/g]（コンクリート単位重量当たり

の Cs 重量[g/g-concrete]を液相中 Cs 濃度[g/cc]で除した値）によって表現される。コン

クリートに対する Cs の分配係数は、骨材の成分や競合イオンの存在に影響されることが

分かっており、これまでの研究において、セメント系材料から溶出する Na+、K+、Ca2+等の

競合イオンが存在する場合は、Cs の分配係数が低くなること等が分かっている[2]。コン

クリート内部における Cs の移行メカニズムは、基本的には濃度差による拡散であり、ある

有限体積のコンクリートを Cs 含有水溶液に長時間浸漬し、拡散が十分に進行すると、その

組成に応じた分配平衡に到達する（分配平衡における組成を分析することで分配係数を測

定する試験を「バッチ試験」という）。Cs の浸透解析においては、コンクリートと水溶液

中の Cs が分配平衡に到達する前の非定常状態を取り扱う。 

解析ツールとしては、汎用熱流体ソフトウェア ANSYS-Fluent v18.2[5]を用いた。当該

ツールは、本来 3 次元の熱流体解析（Computational Fluid Dynamics: CFD）を取り扱うも

のであるため、浸透解析においても 3次元的な解析体系を取り扱うことが可能である。な

お、当該ツールに内蔵されている熱流体解析モデルは使用せず、後述の通り Cs の拡散モデ

ルのみを適用した。 

解析における境界条件としては、コンクリート表面と Cs 含有水溶液との間は常に分配

平衡が成立しているものとした。これを式で表すと、以下の通りとなる。 

 

𝒀𝑪𝒔,𝒔𝒐𝒍𝒊𝒅(𝒊𝒏𝒕) = 𝑲𝒅 ∙ 𝑪𝑪𝒔,𝒍𝒊𝒒𝒖𝒊𝒅(𝒊𝒏𝒕)  式(7) 

 

ここで、𝒀𝑪𝒔,𝒔𝒐𝒍𝒊𝒅(𝒊𝒏𝒕)は固液界面における固相側の Cs の質量割合、𝑲𝒅は分配係数、

𝑪𝑪𝒔,𝒍𝒊𝒒𝒖𝒊𝒅(𝒊𝒏𝒕)は固液界面における液相側の Cs 濃度である。 

コンクリート内部における Cs の移行メカニズムとしては、濃度差による拡散のみを考

慮し、ANSYS-Fluent に内蔵された以下のモデル式を適用した。 

 

𝑱𝑪𝒔,𝒔𝒐𝒍𝒊𝒅 = −𝝆𝒔𝒐𝒍𝒊𝒅 ∙ 𝑫𝑪𝒔,𝒔𝒐𝒍𝒊𝒅 ∙ 𝛁𝐘𝑪𝒔,𝒔𝒐𝒍𝒊𝒅  式(8) 

 

ここで、𝑱𝑪𝒔,𝒔𝒐𝒍𝒊𝒅は固体中の Cs の拡散流束、𝝆𝒔𝒐𝒍𝒊𝒅は固体の密度、𝑫𝑪𝒔,𝒔𝒐𝒍𝒊𝒅は固体中の Cs
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の拡散係数、𝒀𝑪𝒔,𝒔𝒐𝒍𝒊𝒅は固体中の Cs の質量割合である。なお、液相中の Cs 濃度について

は、CFD を用いて濃度分布を解くことはせず、一様拡散を想定した。そうすることで、液

相中の Cs 濃度は以下の式(9)で計算することができる。 

 

𝑪𝑪𝒔,𝒍𝒊𝒒𝒖𝒊𝒅 =
𝒎𝑪𝒔,𝒍𝒊𝒒𝒖𝒊𝒅(𝒊𝒏𝒊) − ∑ 𝒎𝑪𝒔,𝒔𝒐𝒍𝒊𝒅(𝒊)𝒊

𝑽𝒍𝒊𝒒𝒖𝒊𝒅
  式(9) 

 

ここで、𝑪𝑪𝒔,𝒍𝒊𝒒𝒖𝒊𝒅は液相中の Cs 濃度、𝒎𝑪𝒔,𝒍𝒊𝒒𝒖𝒊𝒅(𝒊𝒏𝒊)は液相中の初期 Cs 重量、𝒎𝑪𝒔,𝒔𝒐𝒍𝒊𝒅(𝒊)

は i 番目の固体中メッシュにおける Cs 重量、𝑽𝒍𝒊𝒒𝒖𝒊𝒅は液相体積である。式(9)を適用すれ

ば、液相側を計算領域とする必要はないため、計算を合理化できる。 

 

2.2. 試解析  

2.1 節で検討した解析モデルが解析ツールに適切に組み込まれ、コンクリート内への Cs

の浸透挙動が解析可能であることを確認するため、暫定的な条件及び計算体系を用いて試

解析を実施した。計算条件を表Ⅲ-1、計算領域及びメッシュ分割を図Ⅲ-3 に示す。図Ⅲ-3

に示す通り、コンクリートは単一成分とし、形状は後述する試験に合わせて 5 mm×5 mm×

4.5 mm のブロック形状とした。メッシュ形状は 1 辺 0.1mm の六面体メッシュとし、メッシ

ュ数は 112,500 メッシュである。なお、上述の通り、計算領域はコンクリート内部のみで

あり、液相側の Cs 濃度は、時間ごとに式(9)を用いて計算した。また、全ての面が Cs を含

む液相に接しているものとした。 

図Ⅲ-4 に解析結果の一例として、コンクリートブロックの中心断面における Cs の質量

割合の分布の時間変化を示す。Cs がコンクリート表面から徐々に内部に浸透し、時間の経

過と共にコンクリート内部全体に拡散し、徐々に分配平衡に近づく挙動が適切に解析でき

ていることを確認した。 

 

3. Cs 浸透実験のシミュレーション 

本章では、2 章で構築した解析手法による解析結果を実験結果と比較することにより、

解析手法の検証を実施した結果について述べる。 
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3.1. 実験 

まず、バッチ試験（3.1.1 項）及び一方向拡散試験（3.1.2 項）を実施することで、解析

のインプットとして必要な分配係数及び拡散係数を評価した。その後、解析のリファレン

スデータを取得するため、コンクリートブロック内への Cs 浸透実験（3.1.3 項）を実施し

た。なお、本節の実験は全て東京都市大学の原子力研究所のコアボーリングで得られたコ

ンクリート試料を供試体として用いた（図Ⅲ-5）。 

 

3.1.1. バッチ試験（分配係数の測定） 

図Ⅲ-6 に実験方法の概念図を示す。まず、図Ⅲ-5 のコンクリート試料を切断し、5 mm×

5 mm×4.5 mm に成型したコンクリートブロックを複数作製した。バッチ試験では、分配平

衡に至るまでコンクリートに Cs を収着させ、分配平衡においてコンクリート単位重量当

たりに収着した Cs の重量を測定するが、コンクリートブロックのままでは、コンクリート

内部に Cs が十分拡散し、分配平衡に至るまでに非常に長い時間がかかる。そのため、これ

らのコンクリートブロックを粉砕して粉末状としたものを、CsI 水溶液（初期 Cs 濃度：

1050 ppm、3 cc）に投入した。コンクリート粉末を入れた CsI 溶液は、常温で攪拌しなが

ら、十分長い時間として 3週間（既往の実験[6]では放置時間を 7 日間としており、それに

余裕を見込んだ期間）放置した。その後、液相部の Cs 濃度変化を ICP-MS（Agilent 7900

（Agilent Technologies））で測定し、実験前後の Cs 濃度差から Cs の収着量を求めた。 

表Ⅲ-2 に、バッチ試験の結果及び分配係数の評価結果を示す。3 つの異なるコンクリー

トブロックに対する分配係数の平均値及び標準偏差を算出し、今回用いたコンクリート試

料と Cs 水溶液との分配係数は 2.3±0.5 cc/g と評価された。文献[2]では、様々な条件（セ

メント系材料や溶液の成分等）における Cs の分配係数の実験結果がデータベース化され

ている。セメント系材料に対する Cs の分配係数は＜1 cc/g から 1.0E+03 cc/g のオーダー

まで幅広く分布しているが、最もデータ数が多いのは 1 cc/g のオーダーである（図Ⅲ-7）。

このことから、本実験で得られた値（2.3±0.5 cc/g）は概ね妥当であると判断し、解析に

用いることとした。 

 

3.1.2. 一方向拡散試験（拡散係数の測定） 

図Ⅲ-8 に実験方法の概念図を示す。まず、図Ⅲ-5 のコンクリート試料を切断し、18 mm

×20 mm の平板（厚さは数 cm 程度）状に成型した。Cs を一方向に拡散させるため、成型し
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たコンクリート平板の側面及び底面をエポキシ樹脂で固め、Cs との接触面（以下、「浸透

面」という）が 1 面のみとなるようにした。CsI 粉末を浸透面に設置したものを、図Ⅲ-8

に示すように、水を入れた耐圧容器に入れて加熱し、2 atm で 10 日間加圧することで、Cs

をコンクリート内に浸透させた。その後、図Ⅲ-9 に示す通り、紙やすりを敷いたターンテ

ーブルを用いて表面から 0.5 mm ずつ削り取って粉末とし、蛍光 X 線分析（XRF：X‐Ray 

Fluorescence）によって粉末中の Cs 量を測定した。 

図Ⅲ-10 に、表面の Cs 量を 1 として規格化した場合の、コンクリート深さ方向の Cs 分

布を示す。また、以下の Fick の拡散方程式を用いて Cs 分布を予測した結果を併せて示す。 

 

𝝏𝑪

𝝏𝒕
= 𝑫

𝝏𝟐𝑪

𝝏𝒙𝟐
  式(10) 

 

ここで、𝑪は濃度、𝒙は深さ、𝑫は拡散係数である。図Ⅲ-10 の結果から、今回用いたコン

クリート試料中の Cs の拡散係数は 1.0E-12 m2/s 程度と推測された。なお、過去に実施さ

れた Cs の浸透実験[7,8]においては、表面から 0.5 mm 程度の深さでは拡散係数が小さく

（深さ方向の濃度変化が大きく）、それより深いところでは拡散係数が大きく（深さ方向

の濃度変化が小さく）なっているが、本研究では簡単のため、拡散係数は浸透深さによら

ず一定とした。上記の Cs の浸透実験[7]においては、深さ 0.5 mm 程度までの拡散係数が

3.5E-14 m2/s、それより深いところでの拡散係数が 4.0E-12 m2/s と評価されており、今回

の実験で得られた値 1.0E-12 m2/s はその中間的な値となっており、妥当な結果であると考

えられる。 

ここで、本実験では CsI の粉末を直接コンクリートに接触させていること、また、水蒸

気で加圧することによって Cs をコンクリート内に浸透させていることから、3.1.3 項で後

述する Cs の浸透試験とは体系が異なる。また、浸透面の面積が 18 mm×20 mm と比較的大

きいためある程度平均化されるとは考えられるものの、コンクリート試料の骨材の分布は

ランダムであることから、更なる不確実さ低減のためには、より多くのサンプルに対する

試験が必要であると考えられる。これらのことに起因する不確実さはあるものの、今回の

解析では暫定的に 1.0E-12 m2/s をコンクリート内の Cs 拡散係数のインプットとして使用

することとした。 
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3.1.3. Cs 浸透試験 

図Ⅲ-11 に実験方法の概念図を示す。まず、3.1.1 項と同様に、図Ⅲ-5 のコンクリート

試料を切断し、5 mm×5 mm×4.5 mm に成型したコンクリートブロックを複数作製した。Cs

浸透試験では、コンクリートブロック内への Cs の拡散を評価するため、ブロック形状のま

ま、3.1.1 項と同様の CsI 水溶液（初期 Cs 濃度：1050 ppm、3 cc（液/固比=27））に投入

した。コンクリート内に浸透した Cs 量の時間変化を直接測定することは難しいため、CsI

水溶液中の Cs 濃度の時間変化を測定した（初期濃度との差分によって、コンクリート内へ

の浸透量を算出可能であるため）。液/固比に大きな影響を与えないよう、1回の測定あた

りに採取する液量はなるべく少量（10 μl）とし、100 ml に希釈した後、3.1.1 項と同様

に ICP-MS により Cs 濃度を測定した。 

図Ⅲ-12 に、3つのコンクリートブロックに対する CsI 水溶液中の Cs 濃度の時間変化の

測定結果を示す。図Ⅲ-12 のエラーバーは 6 回の測定における標準偏差を示している。図

Ⅲ-12 より、どのコンクリートブロックに対しても、Cs がコンクリート内に徐々に浸透す

ることによって、液相中の Cs 濃度が低下する傾向が確認された。また、3 つのコンクリー

トブロックに対する最終的な Cs 濃度の低下幅（＝Cs の浸透量）は大きくバラついた。こ

れは、図Ⅲ-12 中に示す通り、骨材がコンクリートブロックによってランダムに分布して

いることが要因の 1 つとして考えられる。 

 

3.2. Cs 浸透実験のシミュレーション 

2 章で構築した解析手法を用いて、3.1.3 項で実施した Cs 浸透試験のシミュレーション

を実施した。解析条件及び解析体系は表Ⅲ-1 と同様であり、3.1.1 項で評価した分配係数

及び 3.1.2 項で評価した拡散係数をインプットとして用いた。 

図Ⅲ-13 に、コンクリート内部における Cs 濃度分布及び水溶液中の Cs 濃度の時間変化

を解析し、Cs 浸透実験の結果と比較した結果を示す。解析結果は、Cs の浸透によって徐々

に水溶液中 Cs 濃度が低下し、やがて分配平衡に近づくことで一定値に漸近する傾向を再

現した。このことから、2章で構築した解析手法が、コンクリート内部 b への Cs 浸透解析

に適用可能であることが示唆された。 

しかしながら、図Ⅲ-12 に示す通り、コンクリートブロックごとの実験結果のバラつき

が大きいため、現時点において、個々のコンクリートの特性に応じた精度の良いシミュレ

ーションは困難である、例えば、図Ⅲ-13 に分配係数を変化させた場合の平衡状態におけ
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る溶液濃度を点線で示しているが、本実験データを包絡する分配係数の値から、分配係数

は概ね 0.5～4 であると考えられ、1 桁程度の不確実さがあるものと考えられる。従って、

解析手法の更なる高度化のためには、コンクリートを多成分系に拡張し、骨材等の分布が

既知の供試体を用いた試験との比較によって検証することが必要であると考えられる。 

 

4. Ⅲの結論と今度の課題 

様々なコンクリート性状等の条件に対する Cs 浸透挙動のシミュレーションを可能とし、

実効拡散係数等の実用的なパラメータに対する最適解を得ることに資するため、コンクリ

ート内への Cs 浸透挙動の 3 次元解析手法の開発を実施した。初版として、コンクリート

を 1 成分で模擬し、固液界面での分配平衡及びコンクリート内部での拡散による Cs 移行

を考慮した解析手法を構築した。分離効果試験によって取得した分配係数及び拡散係数を

用いて、コンクリートブロックへの Cs の浸透実験のシミュレーションを実施した結果、コ

ンクリート内への Cs の浸透による水溶液中の Cs 濃度の低下傾向を概ね再現し、解析手法

の適用性を確認した。 

課題としては、骨材等の成分がランダムに分布していることに起因する実験データのバ

ラつきが大きく、このことがシミュレーションの精度低下の原因となることが挙げられる。

今後、この課題を解決するためには、コンクリートを多成分系に拡張すると共に、骨材等

の分布が既知のコンクリートを用いた実験との比較による検証を実施する必要があるもの

と考えられる。また、今回は特に着目しなかったが、実際には以下のようなパラメータが

Cs の浸透挙動に影響を与えるものと考えられる。 

 

 コンクリートの組成の違いによる化学的影響 

 クラック、細孔などの詳細形状の影響 

 pH、競合イオンの存在など水溶液の性状の影響 

 

これらの影響を実験的に把握し、解析モデルとして組み込むことによって、より精度の

高い Cs 浸透挙動の評価が可能になるものと考えられる。 
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表Ⅲ-1  コンクリート内へのCs浸透の試解析条件 

 

パラメータ 計算条件 

Cs 含有水  

水溶液中 Cs 初期濃度 1050 ppm 

水溶液体積 3 cc 

コンクリート  

形状 5 mm×5 mm×4.5 mm のブロック形状 

成分 単一成分 

初期密度 1.95 g/cc（実験サンプルの平均値） 

Cs 移行パラメータ  

拡散係数 1.0E-12 m2/s 

分配係数 2.3 cc/g 

計算パラメータ  

計算領域 コンクリート内部（図Ⅲ-3 参照） 

解析メッシュ形状 6 面体メッシュ（1 辺 0.1 mm） 

解析メッシュ数 112,500 
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表Ⅲ-2  バッチ試験結果及び分配係数の評価結果 

 

サンプル No. 1 2 3 平均値 

① 重量 [g] 0.20258 0.21052 0.21103 0.20804 

② 液量 [cc] 3 3 3 3 

Cs 濃度  

[ppm] 

③ 液相（初期） 1050 1050 1050 1050 

④ 液相（終了時） 877 921 919 906 

⑤ コンクリ中 Cs 浸透量 

（終了時）[g] 

（(③-④)×②×1E-6） 

5.19E-04 3.87E-04 3.93E-04 4.33E-04 

⑥ 水中 Cs 濃度 

（終了時）[g/cc] 

（④×②×1E-6／②） 

8.77E-04 9.21E-04 9.19E-04 9.06E-04 

⑦ コンクリ中 Cs 濃度 

（終了時）[g/g-concrete] 

（⑤／（①＋⑤）） 

2.56E-03 1.83E-03 1.86E-03 2.08E-03 

分配係数 [cc/g] 

（⑦／⑥） 
2.9 2.0 2.0 2.3 
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図Ⅲ-1 1F 建屋内における Cs の性状の概念図 

 

 

 

図Ⅲ-2 コンクリート内への Cs の浸透挙動の概念図 
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図Ⅲ-3 コンクリート内への Cs 浸透解析における計算領域及びメッシュ分割 

 

 

 

図Ⅲ-4 試解析結果例（コンクリートブロックの中心断面における 

Cs の質量割合の分布の時間変化） 
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図Ⅲ-5 コンクリート供試体（東京都市大学の原子力研究所のコアボーリング試料） 

 

 

 

図Ⅲ-6 バッチ実験方法の概念図 
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図Ⅲ-7 セメント系材料に対する Cs 分配係数に係る既存の実験結果（文献[2]より抜粋） 

 

 

図Ⅲ-8 拡散係数測定のための一方向拡散試験の概念図 
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図Ⅲ-9 拡散係数測定のための一方向拡散試験の概念図 

（浸透後の Cs の深さ方向分布の測定方法） 

 

 

 

 

図Ⅲ-10 深さ方向の Cs 濃度分布の測定結果及び拡散係数の評価結果 
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図Ⅲ-11 Cs 浸透試験の概念図 

 

 

 

図Ⅲ-12 Cs 浸透試験結果（液中 Cs 濃度の時間変化） 
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図Ⅲ-13 Cs 浸透試験のシミュレーション結果（液中 Cs 濃度の時間変化） 

Kd=0.50 cc/g 

Kd=2.3 cc/g 

Kd=4.0 cc/g 
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Ⅳ. 結論と今後の展望 

本研究では、SA 時の FP 挙動評価手法の精度向上を通じて、1F 廃炉における廃棄物対策

に必要な 1F 炉内の放射能分布及び汚染形態の正確な把握に資することを目的として、長

半減期核種であり、1F 内の主要汚染源である Cs に着目し、RCS 内の化学挙動及びコンク

リート内への浸透挙動の評価手法高度化のためのデータベースや解析手法の構築、移行挙

動再現実験を実施した（これらの短期的及び長期的な Cs の挙動は、1F 内での Cs 挙動とし

て重要なものであり、1F 内での Cs 分布を予測するために評価手法の精度向上が必要な項

目である）。 

 

 Ⅱ部では、短期的な FP 挙動として、RCS 内の Cs 化学挙動に着目した。1 章では、

RCS 中の FP 化学挙動に係るデータベース「ECUME」構築の一環として、文献データ

及び第一原理計算を用いた理論計算を用いて、Cs-I-B-Mo-O-H 系化学反応速度定数

のデータベースの初版を構築した。また、本データベースを用いた試解析として一

様な閉鎖系内での化学反応計算を実施した結果、Cs-I-B-Mo-O-H 系化学反応による

化学形の変化を適切に解析でき、また、平衡到達時の組成も熱力学平衡計算と矛盾

なく概ね一致したことから、本データベースは化学反応速度を考慮した Cs-I-B-Mo-

O-H 系の FP 化学計算に適用可能なものであるとの結論を得た。 

 

 Ⅱ部の 2 章では、上述の FP 化学データベース ECUME の一部（Cs-I-O-H 系化学反応）

の検証及び改良に資するための実験データを取得すると共に、重要化学種である

CsI の RCS 内の移行挙動を解明することを目的として、TGT を有する実験装置 TeRRa

を用いた CsI の移行挙動の再現実験を実施した。沈着物及び浮遊物の物理化学形態

を詳細に分析した結果、RCS の高温（＞900 K）領域において Cs-I-O-H 系化学反応

によりガス状 I が生成し、化学反応速度の効果によって下流側に移行すること、850

～700 K の温度領域において、凝縮により壁面に付着した CsI とステンレス鋼表面

との化学反応によって Cs2CrO4が生成することなど、いくつかの CsI の化学反応（ガ

ス状 I生成）メカニズムを明らかにした。FP 化学データベースの検証及び改良にお

いては、気相中の化学反応だけでなく、固相反応も含めた FP 移行挙動を総合的に考

慮することが必要であることから、今後の FP 化学データベースの検証及び改良に

資する有用なデータが取得されたと言える。 
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 Ⅲ部では、Cs の長期的な挙動として、コンクリート内への Cs 浸透挙動に着目した。

様々なコンクリート性状等の条件に対する Cs 浸透挙動のシミュレーションを可能

とし、実効拡散係数等の実用的なパラメータに対する最適解を得ることに資するた

め、コンクリート内への Cs 浸透挙動の 3 次元解析手法の開発を実施した。初版とし

て、コンクリートを 1 成分で模擬し、固液界面での分配平衡及びコンクリート内部

での拡散による Cs 移行を考慮した解析手法を構築し、Cs 浸透実験との比較によっ

て、解析手法の適用性を確認した。 

 

これらの研究成果により、短期的な FP 挙動としては Cs-I-B-Mo-O-H 系の化学反応速度

及び CsI の移行挙動再現実験によって得られたステンレス鋼表面と CsI 付着物の化学反応

等の化学挙動を考慮した 1F 炉内の Cs 分布評価が可能となった。また、長期的な挙動とし

ては、コンクリート内における Cs の浸透挙動を、様々なパラメータを持つコンクリートに

対して評価可能となった。これらは、本研究の目的である SA 時の短期的及び長期的な FP

挙動評価手法の精度向上につながるものであり、局所的な線量率測定やサンプル分析では

汚染分布や汚染形態の全体像を把握することが困難な 1F において、発生する廃棄物の種

類や内包する放射能の正確な予測に基づき、一時保管場所や処分場の確保、切断等による

減容設備の安全設計検討（セルの負圧管理、HEPA フィルタ等の切断時のダスト飛散対策）、

浸透汚染に対する廃棄物量低減のためのはつり深さやその方法の検討などの廃棄物対策の

策定に資するものであると考えられる。 

 

なお、本研究において構築した FP 化学データベース及びコンクリート内への Cs 浸透挙

動の解析手法は初版であるため、今後の展望としては、これらのツールの更なる検証及び

改良を行い、実際の 1F 炉内の Cs 分布評価を高精度に評価可能にすることが望まれる。 

FP 化学データベースについては、本研究で取得された CsI 移行挙動再現実験のデータを

反映して、気相中の化学反応速度の絞り込みやチューニング、固相を含む化学反応の追加

を実施する必要がある。その後、B や Mo を含む系において同様の実験データを取得し、検

証・改良を継続的に実施することによって、最終的に 1F 炉内の Cs 分布評価に必要な Cs-

I-B-Mo-O-H 系の FP 化動データベースを完成させる必要がある。 

コンクリート内への Cs 浸透の解析手法については、骨材等の成分がランダムに分布し
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ていることに起因する実験データのバラつきが大きく、このことがシミュレーションの精

度低下の原因となることが課題として考えられる（例えば、本研究で実施した実験におい

ては、同じコンクリート供試体から切り出したコンクリートブロックへの Cs 浸透量に 1 桁

前後のバラつきがあるため、Cs 浸透量の解析精度としても±1 桁程度の不確かさがあると

言える）。実用に耐えうる解析精度の目標としては、数割程度の不確かさで浸透量や浸透深

さを予測できることが望ましい。この課題の解決のためには、コンクリートを多成分系に

拡張すると共に、骨材等の分布が既知のコンクリートを用いた実験との比較による検証を

実施する必要があるものと考えられる。また、コンクリートの組成の違いによる化学的影

響、クラックや細孔等の詳細形状の影響、pH や競合イオンの存在など水溶液の性状の影響

についても実験的に把握し、解析モデルとして組み込むことによって、より精度の高い Cs

浸透挙動の評価が可能になるものと考えられる。 
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Ⅴ. 略語集 

1F：福島第一原子力発電所 

SA：シビアアクシデント（Severe Accident） 

FP：核分裂生成物（Fission Product） 

PCV：原子炉格納容器（Primary Containment Vessel） 

R/B：原子炉建屋（Reactor Building） 

RCS：原子炉冷却系（Reactor Coolant System） 

T/B：タービン建屋（Turbine Building） 

RPV：原子炉圧力容器（Reactor Pressure Vessel） 

TGT：温度勾配管（Temperature Gradient Tube） 

PSL：ポリスチレンラテックス（Polystyrene Latex） 

Dp50：（カスケードインパクターの）カットオフ粒径 

ICP-MS：誘導結合プラズマ質量分析（Inductively Coupled Plasma Mass Spectrometry） 

SEM：電子顕微鏡（Scanning Electron Microscope） 

EDS： エネルギー分散型 X線分析（Energy Dispersive X-ray Spectroscopy） 

XRD： X 線回折（X-Ray Diffraction） 

TG-DTA： 示差熱天秤（Thermogravimeter-Differential Thermal Analyzer） 
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