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研究成果の概要（和文）：　新規制基準では、国内全ての原発に格納容器フィルタードベントシステム (FCVS) の設置
を義務づけた。しかし、FCVS 関する公開文献は限られており、ヨーロッパの既存のFCVS は小児甲状腺癌の原因物質で
ある有機ヨウ素の除染係数（DF)が低い。
　本研究では、有機ヨウ素に対して高い除染係数(DF)を有する銀ゼオライト(AgX)を使用し,より高性能なFCVSの開発を
実施した。北大は、FCVSの二相流特性の安定化、スクラビングノズルの最適化を、東北大学では、放射性ヨウ素を使っ
た吸着試験を分担し、放射線検出器のカウント値の高精度な測定可能とし、世界最高性能のDFを有するFCVSの開発に成
功した。

研究成果の概要（英文）：From the lessons of TMI and Chernobyl Accidents, filtered containment venting 
system (FCVS) and Containment vessel spray cooling system are enforced in the the New Regulatory 
Requirement, by using mobile generators and heat exchangers to keep the ultimate heat sink even in any 
natural disaster, such as large earthquake, big tsunami etc. In this study we have succeeded to develop 
high decontamination factor FCVS that used Silver Zeolite named AgX. Hokkaido University has tested wet 
type FCVS using venturi scrubber in hot water pool and dry type FCVS using metallic fiber filter for 1st 
stage and AgX for 2nd stage, generating super heat steam by using multi-stage orifice. Tohoku University 
succeeded to use silver doped zeolite (AgX) which is a promising sorbent for CH3I can remove over 99.99%. 
The results are the 1st class high decontamination factor and applied to actual Nuclear power plants in 
Japan.

研究分野： 原子炉工学、原子炉安全工学、気液二相流

キーワード： 放射性物質飛散防止　高性能フィルター　銀ゼオライト　蒸気・水二相流　メチルヨウ素　小児甲状腺
癌防止　世界最高除染性能　過酷事故対策
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１．研究開始当初の背景 
2011 年（平成 23 年）3 月 11 日に発生した

マグネチュード 9.0 の巨大地震が発生し、東
京電力福島第一原子力発電所の１号機から
４号機においては、水素爆発等によって原子
炉建屋が破損し、放射性物質が外部に放出さ
れ、周辺に甚大な影響を与える事態に至った。
原子力発電所で起こってはならない重大な
事故であり、津波の被災に加えて強制退避が
追い打ちを与える形で避難された方々、野菜
や牛乳、漁業に与えた汚染と風評被害、さら
には生き残った家畜の殺処分といった耐え
難い状況が発生した。 
一方、1986 年 4 月 26 日に発生したチェル

ノブイリ原子力発電所の事故では、放射性物
質を欧州全体にまき散らした。欧州の原子力
発電所は、フィルタードベントを設置した。
研究室レベルから、実寸大の部分モックアッ
プの実規模試験まで実施され、放射性物質の
除去能力が確認された①。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図１ スイスのフィルターベントシステム 
 
しかし、これらの多くは企業による製品のた
め、詳細な構造や性能・作動条件が公表され
ていない。したがって、さまざまな作動条件
における除染性能の定量的評価・確認を行う
とともに、地元で受け入れられるように除染
性能を更に向上させることが必要である。 
 
２．研究の目的 

福島第一原子力発電所では、内圧上昇によ
り格納容器からリークや破損が生じ、やはり
放射性物質を飛散させた。格納容器の圧力が
高くなって破損に至る前に、フィルターを通
して放射性物質を除去してからベントすべ
きであった。加えて、格納容器を水や空気で
冷やす崩壊熱除去系が必要であった。本研究
では、世界一安全な発電所を目指し、高性能
なフィルタードベントシステム(FCVS)の構
築を目指し、「ゼオライトを用いたヨウ素・
セシウム高除染性フィルターベントシステ
ムの開発」を研究目的とする。 
 
３．研究の方法 

本研究では、水温が飽和温度に達して沸騰

が生じるような情況下でもフィルターとし

ての高除染性を発揮できる流路構造にでき

るかどうか、蒸気に含まれる水素ガスによる

水素爆発を防ぎ、適切な格納容器圧力とタイ

ミングでベントを行い、格納容器からの除熱

も併せて達成するシステムとすることなど

である。本研究は、研究課題を３年間で実施

するため、以下の分担にて実施した。 
 

(1)銀ゼオライトフィルターを装着した蒸
気・水二相流可視化実験（北海道大学） 
フィルタードベント内部の現象を把握する

ために、ポリカーボネート管カラムに実機相

当圧力の蒸気を供給し、スクラビングプール

に相当する水フィルターの内部挙動を把握

するため図２に示す耐熱ポリカーボネート

製の可視化装置を用いて可視化実験を行う。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図２ フィルターベント可視化試験装置 
 
この実験装置の役割は以下の通りである。 

①スクラビングノズルとして、多孔管とベン

チューリ管とどちらが有利であるか、気液

階面積を測定し、確認を行う。装置下部に

取り付けたベンチュリノズルや多孔管ノ

ズルは交換可能で、気液開面積をマイクロ

秒で発光する高速ストロボやレーザーで

気泡径と気泡密度を測定する。 
②スクラビングプールである静止水中に蒸

気を注入した際に、蒸気・水二相流が形成

されるので、ガイセリングや気液対向流制

限(CCFL)現象といった二相流特有の不安

定現象が発生する可能性があるため、その

現状の有無の確認と、対策を行う。 
③銀ゼオライトの有機ヨウ素フィルターが

能力を発揮するためには、銀ゼオライト表

面が乾いている必要がある。そのため、銀

ゼオライトのフィルター部に流入するベ

ント蒸気の露点からの温度余裕（Dew Point 
Distance）が確保されるかどうかの確認。 

④蒸気の露点からの温度余裕を増すために

多段オリフィスを用いた蒸気加熱実験 
⑤銀ゼオライト AgX の蒸気耐久性実験 



 銀ゼオライト AgX 粒子を充填した有機ヨ

ウ素フィルターに実機相当の蒸気をボイ

ラーから供給し、耐久性を確認する。 
 
(2)銀ゼオライトを用いた放射性核種吸着実
験（東北大学） 
実際に放射性核種を用いて、吸着実験を行

い、放射能を測定して除染効果を調べる。世
界最高水準の高除染性を得るために、核種の
吸着特性に応じて、銀（Ag）添加により吸着
性能を向上させた機能性ゼオライト AgX を
用いる。放射性ヨウ素を用いたヨウ化メチル
131I 等の放射性核種について、排気中に含ま
れる揮発性放射性核種を銀ゼオライト AgX
を介して排気することにより、環境への放射
性核種放出を抑制し、環境負荷を低減するこ
とができる。ここでは、異なる核種に対して、
吸着剤の効果をバッチ試験により特定する。
次に得られる結果より、これらの核種を吸着
するように、適切な吸着剤を詰めたカラムを
用いて連続吸着試験を行い、実ベント処理に
必要な知見を得る。 
 

４．研究成果 
(1)銀ゼオライトフィルターを装着した 

蒸気・水二相流可視化実験（北海道大学） 
①気液二相流可視化試験 

蒸気やフィルターの内部挙動を把握する

ためポリカーボネート製の可視化装置を用

いて実験を行った.実験装置の略図と蒸気・水

二相流の流動状況図３に示す。装置稼働から

定常状態に至るまでの内部挙動の観察した.
観察の結果、ガイセリングや振動といった不

安定挙動や、気液対向流制限(CCFL)などを確

認した。ガイセリングは、フィルターベント

のスクラビングプールを加圧すれば良いの

で、出口にオリフィスを設置することで解決

できる。また、CCFL については、上昇蒸気

流と下降する落下水の流路を分離すれば回

避できるので、落下水のドレン管を設置して

解決した。 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(a)気液界面積測定 (b)気液二相流流動状況 

図３ 蒸気・水二相流可視化実験結果 

②スクラビングノズル性能確認試験 

装置下部に取り付けたベンチュリノズル

や多孔管ノズルから蒸気を水中に噴出させ

スクラビングさせた。生成される気泡をスト

ロボとカメラを使用し撮影した。ベンチュリ

ノズルに関しては、絞り比や吸口断面を変え

たものを複数用意し比較した。撮影した画像

より気泡径を測定し、各ノズルにより生成さ

れる気泡径の分布を求め検証した。図４に示

すベンチュリノズル、多孔管ノズルにより生

成された気泡を比較した結果、ベンチュリノ

ズル(絞り比β=0.6)によって生成された気泡

の径は、定常状態時ノズル近傍で直径 0.2mm
の気泡が最も頻度が高く最大気泡径は

3.9mm である(図５)のに対し、多孔管ノズル

によって生成された気泡径は 0.3~0.4mm が

最も頻度が高く最大気泡径は 4.3mm であっ

た。 エアロゾル粒子を水中に移行させるに

は気液二相流の界面積を大きくする必要が

あり、気泡を微細化するか、微細な水滴を生

成する必要がある。実験からは、ベンチュリ

ノズルによる蒸気噴流中への微細液滴混入

方式の方が有利であった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
図４ スクラビングノズル性能比較試験 

 

 

 

 

 

 

 

 

図５ 気泡径分布測定結果の比較 

 
③ AgX 耐久性試験 

AgX の耐久性を検証するため、0.10MPa
の蒸気を装置に供給し、水中でスクラビング

させた蒸気を AgX に累積 10 時間流した。 
1 時間毎にサンプリングして、走査型電子

顕微鏡(SEM)を使用して AgX の表面観察を

行った。観察結果の一部を図７に示す。観察

の結果、事故時に想定されるベント実施期間

において AgX は耐久性を有することを確認

した。 



 

 

 

 

 

図 6 AgX 耐久性試験結果（10 時間後 SEM 画像） 

 
④多段オリフィス実験 
図 7 に示すオリフィス実験装置にボイラー

を使用して蒸気を流し、上下流における圧力
および温度を測定した。実験には 20A 配管使
用し、ソケットを使い内部に 15mm の余裕を
持たせる。厚さ 1mm、直径 23mm のステンレ
ス円盤を打ち抜いて作った内径φ12、φ10、
φ8、φ6、φ4 のオリフィスと内径φ17 のリ
ング(図 4)を用意し、ソケット内部に挟み込む
ことでオリフィス実験装置とした(図 8)、内径
φ17 のリングはオリフィスを固定するため
に用意した。圧力計および熱電対はオリフィ
ス前方 300mm、後方 250mm の位置にクロス
を使用して装着した。オリフィスの内径によ
る影響を調べるためオリフィスを 1 枚とリン
グを 14 枚使用する実験を行った。また多段
オリフィスによる影響を調べるためにφ8 の
オリフィスとリングを使用して図 8 のように
オリフィスの間隔を 2mm とし多段オリフィ
スとした状態に蒸気を流し、多段オリフィス
による下流過熱度変化を調べることを目的
とした実験をした。 

実験結果をもとに、蒸気表 2)により線形補
完をして飽和温度を計算し、実験値との差を 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 7 多段オリフィス試験装置 
 
 
 
 
 
 

 
図 8 多段オリフィス供試体 

 
過熱度とした。蒸気はオリフィスを通過する
とき、摩擦による自己加熱作用があり、圧力
損失が生ずる。ボイラーのオンオフ運転に伴
う圧力変動があり、圧力調節弁通過後、オリ
フィス上流圧力の安定したφ8mm のオリフ
ィスを使用して多段オリフィスの実験を行

った(図 9)、φ4mm、6mm のオリフィスでは
上流圧力の大きな圧力変動と下流の蒸気過
熱度の変動が生じた。オリフィスの上下流の
差圧は絞り比を小さくするほど大きくなっ
た．多段オリフィスの実験では枚数を多くす
るごとに過熱度の上昇を確認した。枚数増加
に対しオリフィス上下流の差圧の変化は小
さいことを確認した。崩壊熱による発熱は、
配管内やベンチュリノズル内部で過熱蒸気
生成に寄与するものの、水中に噴出すると飽
和蒸気となる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
       Number of Orifices 
図 9 オリフィス枚数と過熱度・差圧 
 
 
（２)銀ゼオライトを用いた放射性核種吸着 

実験（東北大学） 
 
銀添加ゼオライト AgX を吸着材として使

用した場合、ベントガス中の CH3I を 99.99%
以上吸着させることが可能であるという結

果が報告されている(4)。しかしヨウ化メチル

CH3I に対する AgX の吸着性能についての実

験をさらに詳しく行う必要がある。本研究で

は 125I でラベル化した放射性ヨウ化メチルを

用いて種々の条件下における AgX への吸着

実験を行い、その吸着性能について評価した。 
 

①放射性ヨウ化メチルを用いた吸着実験 

 吸着実験に使用する放射性ヨウ化メチル

(CH3
125I)は安定ヨウ素(I)を用いた CH3I とトレ

ーサーとして用いた放射性ヨウ化ナトリウム

(Na125I)との同位体交換反応によって調製した。

銀ゼオライト吸着実験装置の概略図を図 10
に示す。吸着実験には粒子状の AgX(ラサ工業

株式会社製)を使用し、キャリアガスとしてア

ルゴンガス、未吸着 CH3I の回収材としてエタ

ノール溶液と 50wt%エタノール溶液を用いた。

放射性CH3
125Iの放射能計測にはNaIシンチレ

ーションカウンターを用いて 125I(35.5keV、 半

減期 59.4d)の γ 線計測を行い、AgX への I の
吸着率の変化を評価した。また非放射性 CH3I
での吸着実験も行い、ICP-AES を用いて回収

管内のエタノール溶液中の I 濃度分析を行っ

た。さらに吸着実験前後の前後の AgX について

XRD 解析を行い、I 吸着による AgX の相変化

について考察を行った。吸着実験の結果から

AgX への I の吸着率の変化を算出し、CH3
125I

と CH3I の吸着挙動の違いを評価した。 
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図 10 放射性メチルヨウ素吸着実験装置. 

 

さらに一定量の CH3I を用いた破過実験を

行い、単位質量当たりの吸着量を算出して、

見かけの飽和吸着量を求めその吸着挙動につ

いて評価を行った。さらにサーキュレータを

用いて投入部の温度を変化させて CH3I の揮

発量を制御し、キャリアガス中の CH3I 濃度

変化による吸着量の変化についても調べた。 

 
②実験結果および考察 

 CH3125I の調製から、同位体交換反応によ

って反応時間が長くなると、より比放射能が

高い CH3125I の調製が可能であった。また吸

着実験後には AgX 樹脂表面が黄変していた。

XRD 解析の結果からヨウ化銀(AgI)の生成が

確認され、AgX に I が吸着されるということ

が分かった。さらに放射能計測の結果から、

AgX の装填量の増加に伴い吸着率が増加し、

CH3125I 1.0ml に対して AgX が 10g 以上で

99.9%以上の吸着率を示した。非放射性 CH3I
の吸着実験結果(図 11)から CH3125I と CH3I
の比較から、放射性と非放射性に対する吸着

挙動の違いは確認されなかった。 
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図 11 AgX 装填量に対する放射性 CH3125I
と非放射性 CH3I のメチルヨウ素吸着特性の

比較）、24℃、キャリアガス流量：20ml/min) 
 

吸着実験の結果から常温(24℃)において行

った見かけの飽和吸着量は 0.25g / g(AgX)付
近に収束する値となった(図 12、表１)。吸着

量が求められたが、吸着時の温度が上昇する

と銀ゼオライトの吸着性能が上がるという

報告もあるため(4)、投入部や吸着部の温度を

制御しながら変化させ、吸着量の変化を調べ

た。 
 次に吸着量の CH3I 濃度依存について調べ

た。実験結果(図 13)からは、投入部温度が

20℃、常温(24℃)、30℃に変化させても見か

けの飽和吸着量の違いは確認できなかった。

これよりCH3IによるAgXへの吸着時間は極

めて短い時間で起こり、高濃度 CH3I では、

未吸着が起こる可能性は低いと考えられる。 
 
表１ CH3I 装填量に対する AgX の CH3I 飽 

和吸着量. 
AgX 装填量 

(g) 
飽和吸着時の 

CH3I 装填量 (mg) 
飽和吸着量 

(g / g(AgX))
2.5 418.5 0.167 
4 893.9 0.223 
5 1209.4 0.242 

7.5 1885.8 0.251 
10 2478.6 0.248 
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図 12 AgX 装填量に対する未回収ヨウ化メ

チル量の近似式 (温度 24℃、流量 20ml/min) 
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図 13 AgX 装填量に対する AgX の単位質量

当たりの CH3I の吸着量（温度による影響）。 
 

③放射性ヨウ化メチル吸着実験のまとめ 

 以上の実験結果および考察から以下の知

見を得た。 

1)同位体交換反応により CH3125I が調製でき、

反応時間に比例して収率が高くなった。 

2)吸着実験後にはAgX樹脂表面が黄変してい

た。XRD 解析の結果からヨウ化銀(AgI)の
生成が確認され、AgX に I が吸着された。 

3)AgX の装填量の増加に伴い吸着率が増加し、

CH3125IとCH3Iには吸着挙動の違いは確認

されなかった。 



4)常温(24℃)での吸着実験結果から見かけの

飽和吸着量は、0.25g / g(AgX)であった。 

5)投入部温度を 20℃、常温(24℃)、30℃では

見かけの飽和吸着量への影響は無かった。 
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