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研究成果の概要（和文）：核融合炉燃料サイクルから排出されるトリチウム含有排水処理への適

用を目的として，均一混合充填方式の水‐水素化学交換反応塔を開発した。この塔に用いる白

金触媒の充填割合の最適値が約 30 %であることを明らかにした。分離性能解析手法として，「通

り抜け段モデル」を開発した。0.21 MBq/cc のトリチウム水を用いて分離係数を実測したとこ

ろ，モデルによる予測値と非常に良く一致した。有効充填長 1 m の反応塔で，水素ガス流量が

5 L/min の場合に，分離係数として 19200 を得た。 

 

研究成果の概要（英文）：A water-hydrogen chemical exchange column, packed with catalyst 

and hydrophilic packing in a random manner, was developed for a water detritiation system 

of a fusion reactor. The optimal value of the catalyst packing ratio was found to be about 

30 %. A mass balance model, named “Channeling stage model” was developed for separative 

analysis of the chemical exchange column. Very large separation factor between hydrogen 

and tritium was obtained experimentally with a random-packed trickle bed chemical 

exchange column of 1 m length. The maximum value was 19200 when the flow rate of hydrogen 

gas was 5 L/min. The absolute value and flow rate dependence of the separative performance 

were well predicted by the Channeling stage model.  

 

交付決定額 

                               （金額単位：円） 

 直接経費 間接経費 合 計 

2008 年度 5,900,000 1,770,000 7,670,000 

2009 年度 9,700,000 2,910,000 12,610,000 

2010 年度 4,200,000 1,260,000 5,460,000 

総 計 19,800,000 5,940,000 25,740,000 

 

研究分野：工学 

科研費の分科・細目：総合工学・核融合学 

キーワード：トリチウム，化学交換法，同位体分離 

 
１．研究開始当初の背景 
(1) 水‐水素化学交換反応法 
 水-水素化学交換反応法は，触媒を用いて水

と水素ガスとの間で水素原子交換反応を生

じさせ，水素の同位体分離を行う方法である。

本反応は平衡定数（分離度合いの指標）が大

きいことが特徴で，重水製造や重水精製，原

子力施設排水からのトリチウム除去，核融合

炉燃料サイクルにおけるトリチウム回収等

の主要技術として世界各国で研究開発が進

められている。 
例えば，核融合実験炉 ITER の水処理シス

テムに化学交換法を適用するため，カナダ，

EU，アメリカ等世界中で研究開発が進められ

ている。ヨーロッパでは核融合実験炉 JETの

廃炉にも水処理システムが必要である。また，

カナダや日本，韓国は重水炉を有し，重水精

製やトリチウム処理において同法が必要で

ある。このように本法の需要は多い。 
(2) 均一混合充填法（塔） 
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水-水素化学交換反応は，水素ガスと水蒸気

間および水蒸気と水間の二段階の反応に分

けて考えられる。前者の反応は触媒の下で生

じ，後者の反応は親水性充填物によって促進

される。触媒には通常白金を用いるが，白金

が水に覆われるとその活性が失われるため，

疎水性の担体に添着させ，かつ反応塔に充填

する際，親水性充填物とは別々の領域に分け

て充填するのが従来の考え方であった。とこ

ろが，研究代表者らはこれまでの研究で，こ

の常識に反して触媒と親水性充填物を混ぜ，

触媒が空間的に均一に分布するように反応

塔に充填（均一混合充填）することで水-水素

化学交換反応の同位体分離性能が向上する

ことを基礎実験により見出した。この際，触

媒と親水性充填物をどの様な割合で混合す

べきか未だ考察された例は存在しないが，水

-水素化学交換反応は，水，水蒸気，水素の 3
種の流体が接触してはじめて成立するもの

であり，それら 3種の流体の存在割合によっ

て，混合すべき充填物の割合が異なり，分離

を最大とする最適値があると考えられる。 
(3) 通り抜け段モデル 

このモデルは，研究代表者のグループが，

水蒸留塔の分離性能評価のために開発した

ものである。実験値とモデルによる計算値と

を比較して総括係数のような工学的パラメ

ータを求める従来の方法とは異なり，通り抜

け段モデルは，物性値や幾何条件，圧力温度

等の運転条件はもとより，触媒や充填物表面

の局所的物質移動や塔内充填構造によって

生じる軸方向混合拡散等の物質移動素過程

を組み合わせ積み上げて，反応塔の分離性能

を評価できることに特徴がある。通り抜け段

モデルを拡張発展させ，水-水素化学交換反応

塔の分離性能解析に適用することによって，

触媒と親水性充填物の混合比と分離性能の

関係を明らかにし，分離を最大とする最適な

条件を予測することが期待できる。 
 
 
２．研究の目的 

本研究の目的は，次の 5項目の達成によっ

て，均一混合充填方式の水‐水素化学交換反

応塔を開発することである。 
(1) 軽水素-重水素系での原理実証実験 

触媒と親水性充填物の混合比の違いが分

離性能に及ぼす影響と，分離性能を最大とす

る混合比が存在することを実験により確か

める。利便性の観点から H-D 系にて行う。 
(2) 通り抜け段モデルによる分離性能評価手

法の開発 
1 種類の充填物と水・水蒸気の 2 相系の水

蒸留塔に対する「通り抜け段モデル」を，化

学交換塔の水素ガス・水蒸気・水の 3 相，2
種類の充填物からなる系に拡張する。特に，

疎水性と親水性の充填物が混在している場

合の軸方向混合拡散については従来調べら

れておらず，これを評価する。 
(3) 均一混合充填塔の軸方向混合拡散の評価 

インパルス応答実験により均一混合充填

塔の軸方向混合拡散を測定する。これは，カ

ラムの片端からトレーサ物質をパルス状に

投入し，もう一端から流出するトレーサ濃度

の時間変化を調べ，ペクレ数に代表される軸

方向混合拡散の情報を得る方法である。 
(4) トリチウムを用いた分離実験 

一連の H-D 系研究に続き，低濃度トリチウ

ム水を用いた分離実験を行う。実験条件の選

定や分離性能の予測は，開発した計算コード

にトリチウムの物性値等を代入することに

より可能である。 
(5) トリチウム水処理システムの基礎設計 

最後に，ITER 等の排水処理システムの具

体例について，均一混合充填式化学交換反応

塔によるトリチウム水処理システムの基礎

設計を行い，成果を公表する。 
 
 
３．研究の方法 
(1) 軽水素-重水素系での原理実証実験 

実験装置の基本部分はこれまでの研究で

使用したものを活用できる。実験装置は塔本

体，電解槽，加湿器，コールドトラップ，各

種恒温槽から成る。塔本体は内径 2.5 cm，長

さ 60 cmのパイレックスガラス製で二重管式

のウォータージャケットを備えている。これ

に Kogel 触媒（ガンツ化成製，粒径 4.0～6.7 
mm，白金担持量 1.0 w-%）と Dixon gauze ring
（東京特殊金網製，直径 6 mm，高さ 6 mm）
を充填して用いる。電解槽の定格最大出力は

1 m3/hで，電極に固体電解質を用いており電

解質無しに水を直接電解可能である。電解槽

で発生した水素は塔内を上向きに流れ塔頂

より排出されるが，この一部を酸化し水に変

えて塔頂に戻す必要がある。この相変換器と

して燃料電池（大同メタル製，HFC-1275，
12V-75W）を新規購入し，実用性試験を行う。

重水素濃度は安定同位体比質量分析計

（Finnigan MAT252）により測定する。本装置

は自動水還元前処理装置を備えており，水形

の試料に対しても同位体比を変じることな

く水素ガスに転換して同位体比を測定する

ことができる。 
本実験は，準備から重水素濃度測定まで一

連の作業を行うのに約 3 日間を要する。温

度・圧力・各流体の流量を固定とし，触媒の

充填割合を質量比で 15，30，40，60，80 %と
変えて分離性能を測定する。平成 19 年度の

実験では，触媒と親水性充填物の混合比の違

いが分離性能に及ぼす影響と，分離性能を最

大とする混合比が存在することを確かめる。 
(2) 通り抜け段モデルによる分離性能評価手

法の開発 



 

 

このモデルでは分離性能を決定付ける因

子として「通り抜け係数」を入力する。通り

抜け係数は，実験で評価するマクロ工学パラ

メータではなく，流体の密度や粘性等の物性

値，塔内構造や充填物形状等の幾何条件，圧

力や温度，流体の流量等の運転条件をもとに

数理的に評価するものである。つまり，通り

抜け段モデルは，通り抜け係数を介して，そ

れら諸条件と塔全体の分離性能とを関連付

けるためのツールである。従来法では，塔全

体の分離性能に個々の諸因子がどのような

影響を及ぼしているのか判定することは難

しいが，通り抜け段モデルでは，諸因子と塔

全体の分離性能が直接関連付けられるため，

与えられた条件に対する分離性能の予測評

価だけでなく，諸条件の最適値を評価するこ

とも容易である。その意味で，数値シミュレ

ーションに類すると言える。 
水-水素化学交換反応法への通り抜け段モ

デルの適用においては，水蒸留法についての

研究成果を活用し，まず 2つの主要な因子を

評価する。1 つは水と水蒸気界面および水蒸

気と水素ガス界面近傍における局所物質移

動速度の評価であり，もう 1 つは複雑な充填

構造内を流体が流れるときに生じる流れ軸

方向の混合拡散の評価である。 
局所物質移動速度は，充填物のサイズ程度

の大きさの代表的な流路幾何条件を設定し

そこでの拡散移流方程式を数値的に解くこ

とで評価する。流体の密度や粘性等の物性値，

充填物のサイズや形状等の幾何条件，温度，

圧力，流体の流量を反映して計算した濃度分

布と物質移動速度は「局所物質移動の通り抜

け係数」に集約される。局所物質移動の通り

抜け係数は，充填物サイズの代表流路に流れ

込んだ流体が，全く濃度変化無しにその場を

去る場合を 0，濃度変化が平衡に達して出て

行く場合を 1となるように規格化され定義さ

れる。 
軸方向混合拡散は次項(3)で説明するよう

に実験的に評価する。 
評価した 2種類の通り抜け係数を通り抜け

段モデルに入力し，塔全体の物質収支式を解

くことで，塔内濃度分布を得ることができる。

モデルの妥当性は前述の実験により得られ

た塔各部の濃度の測定値と計算値を比較す

ることにより判定する。モデルによる計算結

果が実験結果を再現しない場合，通り抜け係

数の評価を修正したり，新たに因子を追加し

て新たな通り抜け係数を評価したりしてモ

デルを改善してゆく。モデルの質向上と実験

とは相補的で，モデルによる分離性能評価精

度が必要程度に達するまで続けられる。 
(3) 均一混合充填塔の軸方向混合拡散の評価 

塔槽類の軸方向混合拡散については従来

の化学工学の膨大な経験によりペクレ数等

の形で整理され活用できるデータベースが

整っていることから，化学工学的な実験（イ

ンパルス応答実験）による手法を選択する。

本研究で使用する充填物のうち，Dixon gauze 
ring については水蒸留に関する実験を通して

データを有している。一方，疎水性の触媒と

親水性の Dixon gauze ringとの均一混合層に

ついては新たに実験を行う必要がある。軸方

向混合の通り抜け係数は，軸方向一次元槽列

モデルを模して，槽内で流体の完全混合が生

じ濃度が均一となる場合を 1，全く混合せず

濃度変化が無い場合を 0となるように規格化

し定義する。ペクレ数とこの通り抜け係数と

の換算式は，水蒸留に関する研究を通して確

立しているので，インパルス応答実験からこ

の通り抜け係数を評価することができる。 
(4) トリチウムを用いた分離実験 

実験装置および実験手法の基本部分はH-D
系の実験と同様である。トリチウム使用に伴

い，新たにガスフロー式の電離箱を導入する。

電離箱容積は 200 cm3
，ガードリング付コバ

ール集電極，アルミナ絶縁の仕様とする。ガ

スフロー式の電離箱は現在市販品が無いの

でアロカに試作を依頼する。供給水素ガスお

よび抜き出し水素ガスのトリチウム濃度を

リアルタイムに測定することにより，化学交

換反応塔のスタートアップおよびシャット

ダウン時の挙動や陽動に対する応答特性等，

時間変化を伴う現象の解明に役立つ。また，

その場で放射線強度を確認できることによ

り，早期に異常を発見できる等，放射線安全

上も効果がある。水形のトリチウム濃度測定

は既設の液体シンチレーションカウンタ（ア

ロカ製，LSC-5100）を用いて行う。使用予定

の試料のトリチウム濃度は，水形で 200～
4000 Bq/cm3

，水素形で 30 Bq/cm3
である。 

質量分析計による重水濃度の測定に比べ，

放射線計測によるトリチウム濃度の測定は

迅速かつ簡便で実験時間の短縮が図れる。し

かしながら放射線安全に配慮し慎重に行う

必要があり，実験回数はやはり年間 30 回程

度が限度となる。平成 19 年度に開発する分

離性能評価手法を活用して実験データの補

間を行い，実験回数をできるだけ少なくでき

るよう配慮する。 
分離性能評価手法については，計算コード

の多成分系への拡張を計画している。トリチ

ウムを注目成分とした場合，軽水素が主成分

であることに変わりは無いが，重水素の含有

量および濃縮が塔内トリチウム濃度分布に

与える影響は無視できないと考えられる。こ

れら水素同位体の組成変化が水力学的挙動

に影響を与えることは考えられないが，局所

的な物質移動には決定的に影響し，その評価

が必要である。 
(5) トリチウム水処理システムの基礎設計 



 

 

例えば ITER の排水処理システムでは，現

行技術により計算すると化学交換反応塔の

必要全長は 30 mと見積もられており，長大

である。またこの反応塔は特殊な構造をした

長さ 30 cmのユニットを積み上げて構成され，

1 ユニット 300万円（触媒を除く）と建設コ

ストも高い。均一混合充填方式の採用と触媒

充填割合の最適化により化学交換反応塔の

必要全長がどれほど短くできるか，簡便な充

填構造によりどれほどコストダウンできる

か具体例を示すことで，本研究成果の実用可

能性を示すことができる。 
 
 

４．研究成果 
(1) 均一混合充填方式を採用した水－水素化

学交換反応塔の同位体分離性能に，反応塔に

充填される白金触媒の充填割合が及ぼす影

響を，重水素を用いた実験により評価した。

実験装置の概要を図 1 に示す。反応塔は内径

2.5 cm，有効充填長 60 cmである。充填物は

白金触媒である Kogel触媒と Dixon gauze ring
であり，全充填体積に占める触媒の体積を触

媒充填割合とした。これら充填物および充填

状況を図 2に示す。水素ガスと水の流量比と

触媒充填割合を変えて実験を行ったところ，

いずれの流量比の条件についても触媒充填

割合が 30 %の場合に分離性能が最大となり，

触媒充填割合に最適値が存在することがわ

かった。 
 また，水蒸留塔の分離性能解析のために独

自に開発した「通り抜け段モデル」を水－水

素化学交換反応塔に適用できるよう拡張・改

良し，分離性能評価手法を開発した。上述の

軽水素－重水素系の水素同位体分離性能を，

本モデルにより計算した結果を，実測値と合

わせて図 3に示す。計算値は測定データと良

く一致し，開発したモデルおよび分離性能解

析手法が妥当であることがわかった。 
 さらに，通り抜け段モデルの入力として必

要となる通り抜け係数の内，触媒反応の効率

を表す通り抜け係数の評価を目的として，約

4000 Bq/cm3
のトリチウム水を用いて Kogel

触媒の反応効率を測定した。測定結果を図 4
に示す。この反応効率は，充填層単位体積当

たりの触媒表面積と平均滞留時間の積と関

係付けられ，総括物質移動係数の値として

12.8 cm/sを得た。 
 以上の研究成果により，平成 21 年度以降

に実施予定であるトリチウム水を用いた同

位体分離実証試験の準備が整った。 
(2) 均一混合充填方式を採用した水－水素化

学交換反応塔による水素同位体分離につい

て，軽水素－重水素系の試料を用いた実証試

験を完了し，また，独自に開発した「通り抜

け段モデル」による反応塔の分離性能評価手

法が妥当であることを確認した。これらの成

果をもって，軽水素－トリチウム系の試料を

用いた実験に着手した。 
 反応塔は内径 2.5 cm，有効充填長 60 cmま

たは 100 cmである。充填物は白金触媒であ

る Kogel 触媒と親水性充填物の Dixon gauze 
ringであり，白金触媒の充填割合を 30 %とし

た。この割合は，軽水素－重水素系の実験で

最大の分離性能を発揮した最適値である。水

素は，最大発生量が 1 Nm3/hの SPE電解槽を

用いてトリチウム水を電解して発生させ，流
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量は 5，6，8 L/minとした。水素ガス，水蒸

気，液体水のモル流量比は，いずれの場合も

1.0:0.44:1.4となるように調整した。使用した

トリチウム水の濃度は，最大で 0.21 MBq/cc
であった。定常到達時の濃度を，あらかじめ

「通り抜け段モデル」によって予測し，試料

の初期値として用いることで，定常到達時間

を短縮した。化学交換塔の全分離係数の実測

値と通り抜け段モデルによる予測値を合わ

せて図 5 に示す。有効充填長 100 cmの反応

塔で，水素ガス流量が 5 L/minの場合に，当

実験室で使用可能なトリチウムの最大量を

用いて，分離係数として 19200 を得た。「通

り抜け段モデル」による分離係数の予測値は

19400で，軽水－トリチウム系の試料を用い

た場合でも，十分精度良く分離性能を予測で

きることがわかった。 
(3) 研究のまとめとして，これまでに得た実

験データと構築した分離性能解析コードを

活用し，実用的な水処理システムの設計検討

を行った。 
 カナダ重水炉の実績値より，ITER 規模の

核融合炉の冷却水中トリチウム濃度を 370 
GBq/kgとした。また，冷却水中へのトリチウ

ム透過量は実証炉規模で 130 g/dayと予想さ

れていること，現在開発が進み透過防止策に

より透過量が 1/100に低減できる見通しがあ

ることから，設計する水処理システムの処理

流量を 60 kg/hと設定した。 
 CECE（Combined Electrolysis and Chemical 
Exchange）装置の電解槽処理量を 1/10とする

ため，低温低圧および高温高圧の化学交換塔

を組み合わせた前処理システムを提案し，

CECE装置と前処理装置に含まれる 3 つの化

学交換塔には本研究で開発した「均一混合充

填方式」を採用した水‐水素化学交換反応塔

を適用し，装置規模が実現可能な範囲で合理

的に小さくなるよう検討した。この水処理シ

ステムの概要を図 6に示す。また計算結果を

表 1に示す。 
低温低圧塔は 20℃，0.1気圧，高温高圧塔は

140℃，10気圧という比較的穏やかな条件に

おいて，必要な塔高はそれぞれ 6 m，塔内径

は 2 mおよび 30 cmと見積もられ，この前処
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理装置により被処理水の体積を 1/13とでき

ることがわかった。これに，塔高 10 m，塔内

径 10 cmの化学交換塔および電解処理量 9 
m3/hの電解槽からなるCECE装置を組み合わ

せて，目的の水処理が可能であることを示し

た。 
 

 塔(1) 塔(2) 塔(3) 

圧力 [kPa] 10.13 1013 101.3 

温度 [℃] 20 140 70 

ユニット数 30 30 50 

塔高 [m] 6 6 10 

塔内径 [m] 2.07 0.27 0.1 

電解処理量 

[mol/h] 

392 

(7.1 kg/h, 8.8 m3STP/h) 

表 1 水処理システムの設計例 
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