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高レベル濃縮廃液の沸騰乾固事故の進展とともに RuO4が気相に放出される。RuO4 の環境放出に至る

経路での低減効果を検討するために，亜硝酸を含む沸騰蒸気凝縮液への RuO4吸収速度係数をフラス

コ実験により求めた。NO2 吸収速度係数については，前報（5）に示している。 
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1. 緒言 

再処理する使用済燃料の半減期が短い場合には，沸騰乾固事故において揮発性 Ru（106Ru）の影響

が大きくなる。RuO4 の環境放出に至る経路での低減効果（LPF）検討に資するため，NO2共存下で生

成される凝縮液への RuO4 吸収速度係数を求めた。 
2. 実験 

 装置概要を図１に示す。経路を模擬したフラスコ，NO2 ガ

スおよび硝酸蒸気の導入は前報（5）と同様である。RuO4 ガ

スについては硝酸ニトロシル Ru 試薬に酸化剤としての過マ

ンガン酸カリウムを添加して発生させた。フラスコ内の凝縮

液を適宜回収し，量，Ru 濃度および硝酸濃度を測定した。流

出ガスはリービッヒ冷却管で凝縮させ，通過する残留 RuO4

を HCl−エタノール水溶液を入れた吸収瓶で回収した。 
3. 結果および考察 

 フラスコ内の凝縮液およびフラスコ壁洗浄液中の Ru
量が Ru 吸収量であり，これを吸収時間と凝縮液表面積

（フラスコ内表面積に等しいとした）で除して，Ru 吸収

流束φR[mol m-2 s-1]を求めた。冷却器で回収した Ru 量を

出口気体流量で除して出口 RuO4濃度を求め，RuO4分圧

pRに換算して総括物質移動係数 KR=φR/pRを求めた。KR

は気相物質移動係数 kG,R[mol m-2 s-1 Pa-1]，液相物質移動

係数 kL,R[m s-1]，RuO4のHenry定数 hR[mol m-3 Pa-1]と 1/KR

＝1/kG,R＋1/(hRkL,R) の関係があるので kG,Rと hRが分かれ

ば，kL,Rを算出できる。Henry 定数を文献値 1）により推

定し，kG,Rをフラスコ内の凝縮挙動を再現できる気体−凝
縮液間の熱伝達率 αを用いて kG＝4.1×10-7αにより推定

した。この式については熱と物質移動の相似を仮定して

求めた。フラスコ出口の NO2 濃度については実測して

いないため，前報（5）の予測式を用いて計算した。 
入口 RuO4濃度は 370～730 ppm，出口 NO2 濃度は

1,500～76,000 ppm，凝縮液の温度，硝酸濃度は 85～116℃，2.3～12.7 mol L-1、凝縮率は 28～94%，

RuO4-LPF は 0.05～95%であった。吸収速度係数と凝縮液酸濃度および出口 NO2濃度との間には相関

が見られたが，凝縮液温度との相関は明確でなかった。そこで，凝縮液酸濃度 CN[mol L-1]と出口 NO2

濃度 yNO2[ppm]を説明変数として回帰分析を行い，次式を得た。 

L,R N NO2ln( ) 16.20 0.402 1.173ln( )k C y     

 この式による予測値と実験値との比較を図 2 に示す。決定係数は 0.88 であった。吸収速度係数が 10-3 
m s-1 より大きい場合は気相側の物質移動抵抗を考慮する必要があった。 
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図 1 装置概要 

図 2 吸収速度係数の実測値と 
計算値の比較 
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