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研究成果の概要（和文）：原子力発電所事故処理で発生する汚染水から、三重水素水THOをin-situ分離する手法
を提案するために、重水D2Oに含まれる極微量（～10-15 mol/L）のTDOに対し、赤外光照射下の沸点挙動の研究
を行った。これはNd:YAGレーザー基本波によりTDOの伸縮振動を選択励起することで、大過剰のD2OからTDOが蒸
留分離されやすくなるのでは、という考えのもと、蒸留成分のトリチウムを定量する試みである。その結果、10
 ｍLの蒸留成分に対し、蒸留前50±30 Bq 、98.1℃の蒸留成分は50±44 Bq、101.8℃は51±38 Bqとなった。す
なわち、特別な変化はなかったと結論した。

研究成果の概要（英文）：In order to propose the possibility of the in-situ separation of tritium 
oxide from a large amount of the polluted water used with the emergency treatment for preventing 
from inflicting further damage on the nuclear-power-supply accident, we carried out study on the 
distillation of water including a small amount of tritium oxide under the irradiation of Nd-YAG 
laser.  Because the frequency of the laser is of 9397 cm-1 that is close to the asymmetric 
stretching level (0,0,4) of tritium oxide ; 9332 cm-1, we think that the selected excitation induces
 to the preferential distillation of tritium oxide.  Before the distillation the 10 mL-sample 
indicated the averaged value of 50 ± 30 Bq.  The distillate samples at 98.1℃ and 101.8℃ were 
showed 50 ± 44 Bq and 51 ± 38 Bq, respectively.  From the results, we conclude no contribution of 
the infrared-irradiation on the preferential distillation of tritium oxide.

研究分野： 物理化学
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図１ 鉛遮蔽箱の中のセルと光電子増倍管 

１．研究開始当初の背景 
はじめに私的研究背景について説明する。

研究代表者は福島県郡山市に住んでいる。福
島第一原子力発電所から西に 60 km 離れてい
る。2011 年 3 月 11 日、東日本大震災および
それにより引き起こされた福島第一原子力
発電所事故が発生した。詳細は報道の通りで
ある。事故後、福島県の放射能汚染の現状を
目の当たりにして、「この地を何とかせにゃ
ならん！」と考えた。わたくしはもともとレ
ーザー分子分光学を専門にしている研究者
である。自分の知識と経験をこの問題の解決
に傾注できないか、と考え申請に至っている。
専門領域からずれていることもあり、挑戦的
萌芽研究として申請した。 
次に、公的研究背景について説明する。い

かなる原子力発電所の事故に際しても、炉心
を可及的速やかに冷却しなければならない
事態は必ず発生する。外部からの冷却水の投
入は最も簡便な手法のひとつである。その際、
メルトダウン等の炉心破断が起こっている
ならば、大量の放射性物質を含む、いわゆる
‘汚染水’の発生は避けられない。むしろ注
水はその後に予想される最悪のシナリオを
避けるためには、躊躇なく、迅速に行われな
ければいけない。事態が一時収束し次に問題
になるのが、大量の汚染水の処理である。多
核種除去設備（ALPS）を稼働させるが、この
設備を用いても三重水素水 THO の除去は困
難である。これは、福島第一発電所事故にお
いても大きな問題であったし、将来、もしど
こかで原子力発電所事故が発生した場合で
も、直面する問題である。注水作業は事態が
一時収束するまで続けられるから、まさに大
量の汚染水が発生し、そのすべてが一時保存
される。速やかにトリチウムを含む放射性物
質を分離し、減容化し、残水を再利用あるい
は安全廃棄する方法の確立が必要である。 
また、三重水素水 THO の分離濃縮が確立

できれば、トリチウムは核融合反応の試験的
材料でもある。現在、リチウムからの放射化
分裂で生成している手法に代わり、簡便な供
給方法にもなりうることになる。 
 
２．研究の目的 
 上記のような研究背景のもと、当初の研究
申請において以下の目的を設定した。 
 汚染水の除染または減容化は，福島第一原
発事故収束のためには必要不可欠な課題の
一つである。そこで本研究では，この問題を
解決できる可能性に基づいて、以下の三つの
研究目的を提案する。(1)汚染水の気液界面
において，大過剰の H2O の吸収窓領域を狙い，
三重水素水 THO の分子振動を選択的に励起
できる近赤外波長を求めること。(2)その光
を波長可変赤外自由電子レーザー（現有設
備）で発振させ，汚染水の表面近くを透過さ
せ，三重水素水の周囲に熱的ホットスポット
を作り，精密昇温機で優先的に気化する温度
を求めること。(3)気相（水蒸気）内に表面

積の大きな冷却戸井を置き，滴る液体を収集
することで、三重水素水 THO の in-situ 分離
を行うこと。 
 しかし、本研究は、当初の計画通りには遂
行できなかった。最大の計画違いは福島第一
原子力発電所で発生した「汚染水」を研究対
象として用いることができなかったことに
ある。代替物質として重水（D2O）に含まれ
る三重水素水 TDO を研究対象にした。重水
は水の電気分解で製造される[1]。三重水素水
THO も濃縮される。しかし、その濃度は mol/L
に換算して 10 の-15 乗程度と極めて小さい。
この微量さが検出・計測・分離に際し困難を
もたらした。 
 
３．研究の方法 
 はじめに、トリチウムの検出方法について
報告する。研究の遂行上、検出は実験室内で

簡便に迅速に行われなければならない。その
必要性から簡易検出器を製作した。トリチウ
ムはβ崩壊し、18.6 keV の電子線を放出する。
これは
極めて
低く、
通常の
検出器
では検
出でき
ない。
低エネ
ルギー
β線で
あるた
めセル
などの
隔絶物
は使えない。測定対象と高蛍光性物質
（Ultima Gold）を直接混合し、内部を乾燥
窒素で置換した鉛遮蔽箱の中で計測した。内
部にはあえて光学系は組み立てず、セルと光
電子増倍管は近接させた。図１はその内部写
真、図 2は概略図である。概略図ではセルは
断面が正方形のものを描いているが、実際に
使用したのは計測数を確保するため、図 1の
写真に描かれた 10 mm（幅）×50 mm（長さ）
×50 mm（高さ）のものである。内容量は 
20 mL となる。試料 10 mL、高蛍光性物質

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

  
図２ 鉛遮蔽箱内部の概略図 

受光面 

光電子増倍管 

混合液セル 



（Ultima Gold）10 mL を入れている。鉛遮
蔽箱全体は迷光の侵入を抑えるために暗幕
で二重に覆われている。 
次に、空気中での計測結果を示す（図３）。

青の曲線は空気中で計測されたものである。
半減期 500 秒ほどの曲線は、空気中に含まれ
るポロニウムの娘核種によるβ線と考えら
れる。赤の曲線は内部を乾燥窒素で満たした
場合のものである。窒素で満たした場合でも
半減期 80 秒、収束値 340 cps のものは取り切
れなかったが、これは常に安定し現れていた
ので、差分計測すれば支障がないであろうと
判断し、計測を続けた。 
図４は純水（青）と Aldlich 社から購入し

た重水（赤）の計測曲線である。一見すると
同一のものと思われるが、よく見てみると、
重水（赤）の収束値がわずかに上である。こ
の状態ではわかりにくいので、両者の差分の
度数分布を取ってみた（図５）。その結果、

丁度 50 Bq を最大に計測幅（FWHM）± 30 Bq
であることが分かった。1 L 当たりに換算す
ると 5.0 ± 3.0 kBq/L ということになる。この
試料を核融合科学研究所に依頼し、精密計量
したところトリチウム量として 785 Bq/L
（2016 年時点）であった。6.3 倍であったた
め，別の試料でも計測を行った。Cambridge

社製重水を用いた。核融合科学研究所での計
測値は、145 Bq/L（2016 年時点）であった。
我々の装置では、910 ± 620 Bq/L となり、や
はり 6 倍量に計測されていた。以上の結果か
ら、我々の装置でもトリチウムは計測されて
いること、内部で二重あるいは三重計測が行
われているのか、６倍量として計測されてい
ると結論した。この装置を用いて次の赤外光
の照射実験へ移行した。 
 
４．研究成果 
 はじめに、研究の目的の(1)の三重水素水
THO の分子振動を選択的に励起できる赤外
光源について記す。研究対象を汚染水から重
水 D2O に変更した時点で、赤外吸収スペクト
ル中に極微量（～10-15 mol/L 程度）の三重水
素 TDO の吸収帯を見出すことは不可能にな
った。従って、H2O の対称（1）および非対
称（3）伸縮振動、変角振動（2）のポテン
シャルに TDO のそれぞれの換算質量を適用
し、吸収帯の位置を予測することにした。ま
た、研究の目的(2)に記した赤外光源につい
て、微量の TDO を対象とするならば、光子
密度の高い光源が必要とされることから、自
由電子レーザーではなく、波長可変性は損な
われるが、Nd:YAG レーザーの基本波 
（1064.1 nm; 9397 cm-1; 10 Hz）を用いること
にした。光強度は 1.2 Joule/pulse で自由電子
レーザーの 120 倍高い。また、基本波赤外光
の振動数は3 振動の４量子準位（(0,0,4); 
9332 cm-1）に近接し[2]、1基音と3３量子
に相当する(1,0,3)準位 9234 cm-1 にも近い。
また、H2O や D2O と異なり、TDO の重心
位置は対称軸からずれるから、多数の回転
遷移で構成されるひとつの振動遷移の振動
数幅は広がるものと予想される。以上の理
由から、中心振動数から 65 cm-1 および 
163 cm-1 ずれるものの、それぞれの裾野は
十分に励起赤外光と重なっているものと判
断し、励起赤外光源として Nd:YAG レーザ
ー基本波を用いることにした。参考までに、
D2O の吸収帯は、(0,0,4)準位が 450 cm-1離れ
た 9847 cm-1、(1,0,3)準位が 357 cm-1 離れた
9754 cm-1に存在し，大過剰の存在量を考える
と TDO の分子振動の選択励起が十分に行わ
れているとは限らないと思われる。 
 次に、赤外光照射と蒸留実験について記す。
作製した測定装置の側面図は図６である。照

射位置は水面下 5 mm とし、蒸留が進み液面

 

 

 
図５ 差分の度数分布 

 

図６ 赤外光照射 蒸留装置概略図 



が低下するのにあわせて、装置全体を精密光
学台で上下させた。Nd:YAG レーザーは側面
から入射し、反対側で反射され、上から見る
と V 字を描くように折り返されている。照射
光直径は 8 ｍｍ（断面濃淡：Gaussian Profile）、
光路長は往復で 100 mm、１ pulse で 12％減
少した。重水よりも周辺装置および油煎した
油に吸収されていると考えられる。設置した
セルはすべて合成石英製である。設定した加
熱温度は重水の沸点付近の 100.8℃と沸点よ
り下の 98.1℃とした[1]。郡山市は標高が高く
（236 ｍ）文献値よりも低い温度で沸騰する。
照射、蒸留は１回につき８時間行い、蒸留成
分 10 mL を採集した。試料は先に記した
Aldrich 社製のものを使っている。蒸留実験を
各温度で交互に５回行った。各蒸留成分のト
リチウム計測結果は表１の通りである。 

表１赤外光照射蒸留成分のトリチウム計測 

作業 測定値 平均値 

蒸留実験前 
セル内試料 

50 ± 33 Bq 

50 ± 30 Bq 
51 ± 31 Bq 

51 ± 32 Bq 

48 ± 27 Bq 

50 ± 28 Bq 

98.1℃ 
蒸留成分 

49 ± 46 Bq 

50 ± 44 Bq 

52 ± 45 Bq 

48 ± 43 Bq 

48 ± 44 Bq 

52 ± 43 Bq 

101.8℃ 
蒸留成分 

52 ± 36 Bq 

51 ± 38 Bq 

47 ± 37 Bq 

51 ± 40 Bq 

52 ± 39 Bq 

51 ± 39 Bq 

蒸留実験前 
セル内試料 

48 ± 35 Bq 

51 ± 32 Bq 

51 ± 30 Bq 

54 ± 34 Bq 

51 ± 30 Bq 

49 ± 29 Bq 

 この結果を見る限り、沸点付近の二つの温
度において、蒸留成分の中に三重水素水 TDO
が特に濃縮されているとか、あるいは特に濃
縮されていないとか、といった特別な事態は
起こっていない。従って、当初の目論見とは
異なり、赤外光照射による沸点挙動の変化が
三重水素水 TDO の分離には、有効に働かな
いと考えられる。この結果を考察すると、選
択的振動励起が起こっていたとしても、その
局所エネルギーの拡散は速く、沸点挙動のよ
うに分子の集団運動に関わるようなエネル
ギーには特別な寄与はない、と考えられる。
また、申請段階では、赤外光の透過による検
証とあわせて、小角散乱による検証も記述し
たが、照射光源が Nd:YAG レーザー基本波を
使うことに伴い、複雑な光学系の構築は予想
外の散乱光による人的損傷が発生する可能
性が大きくなったことで、取りやめている。 
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