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研究成果の概要（和文）：短時間での大気水蒸気の効率的捕集を目指し、ポリイミドメンブレンカラムを用いた
大気水蒸気捕集システムを開発した。様々な環境条件したの屋外大気をカラムに導入し、水分回収量について検
討を行った。このときの水分回収にはドライアイス-エタノールのコールドトラップを用い後段に吸湿カラムを
取り付けた。また、ドライエアー出口部にも吸湿カラムを取り付け、重量により屋外絶対湿度と水分回収量から
捕集効率を求めた。その結果、１日程度の捕集で絶対湿度の低い青森県の冬季でも90％以上の捕集効率が得られ
ることが分かった。ここで得られた水分には不純物が混入していないことも確認され、直接トリチウム分析に利
用できる。

研究成果の概要（英文）：We have developed a rapid sampling system for measuring the tritium in 
atmospheric water vapor. Compressed air (0.4 - 0.7MPa) is introduced into stainless steel column 
containing polyimide membrane tubes. Water vapor permeates through the tubes and is collected by 
cold traps cooled with dry ice and ethanol. We have determined the recovery yields under various 
sampling conditions and find that this system can collect atmospheric water vapor with a well 
recovery yield. This system can thus be a useful tool for understanding short-term observations of 
tritium in atmospheric water vapor.

研究分野： 環境放射能

キーワード： トリチウム　環境放射能　水素エネルギー社会

  ３版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
ポリイミド中空糸分離膜（以下「分離膜」）は、核融合工学研究の一環として除湿もしくは水分回収のために研
究が進められてきた。そこで、この分離膜の一般環境条件化における濃縮基本特性を明らかにした。また、分離
した水分の高効率回収系を確立し、高時間分解能低濃度レベル大気トリチウム捕集システムを開発した。現在、
脱炭素社会の実現に向けて核融合炉の研究がすすめられ、今後実証炉が稼働する。一方、福島第一原子力発電所
事故により大量に発生したトリチウムを含む処理水は、今後海洋への放出が予定されている。更に、水素エネル
ギー社会の実現に向けてトリチウムを含む水素の環境挙動の理解は不可欠である。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
トリチウム(T)は水素の放射性同位体であり、天然には、主に宇宙線と窒素や酸素との核反応･

核破砕反応により大気上層で生成される。一方、過去の大気圏内核実験により大量のトリチウム
が環境中に放出され、現在でも環境中に 1.0x1018 Bq 残存していると推定される。また、世界中
の原子力発電所や核燃料再処理施設の運転に伴い大気放出されており、その量は宇宙線による
年間生成量の約 20% (1.4x1016 Bq/y [1995-1997 年]）に相当すると見積もられている。このト
リチウムは大気中において主に水蒸気(HTO)、分子(HT)および炭化水素(主にメタン：CH3T)の化
学形態で存在している。トリチウムから放出される放射線は最大 18.6keV の低エネルギーβ線
であるため、人体への影響として内部被ばくが重要となる。国際放射線防護委員会（ICRP）が提
示しているトリチウムの化学形別の線量係数（Sv/Bq）は、HTO と HT がそれぞれ 1.8x10-11および
1.8x10-15であり、HTO が 10,000 倍大きい。そのため、原子力施設周辺環境モニタリングでは、
環境試料中に存在する水分を回収し、トリチウムを計測することで測定結果が基準値以下であ
ることを目的にモニタリングが行われてきた。しかし、大気中での H2(HT)の滞留時間は約 2 年
と見積もられており、その後酸化されて H2O(HTO)となることから、HT が潜在的に内部被ばく線
量に影響を及ぼすとも言える。将来のエネルギー源として研究が進められている核融合炉では
燃料として大量のトリチウム使用が想定されている。国際協力により進められている核融合炉
実験施設である ITER（国際熱核融合実験炉）では、大量のトリチウムの使用（1018 Bq）が想定
されており、運転に伴い定常的に HT の放出が想定されている。その為、核融合炉を含む施設周
辺環境等において HT を計測することは、トリチウム環境影響を明らかにできるだけでなく、作
業者の詳細な被ばく線量評価の為にも重要である。 
 環境中に存在するトリチウムは高緯度地域ほど濃度が高くなる”緯度効果”、海岸部より内陸
の方が高くなる”内陸効果”があることが知られている。極東アジアの中緯度地域に位置する日
本においては、大陸からの空気塊の影響によりその濃度が上昇すると考えられている。日本国内
におけるこれまでの観測結果として、青森県内の大気中 HTO と HT の平均濃度は、それぞれ 3.6
±2.3 mBq/m3および 8.5±2.6 mBq/m3であると報告されている。環境中に低濃度で存在するトリ
チウムは電離箱での検出は困難であるため、トリチウムを水として捕集し、低バックグラウンド
液体シンチレーションカウンターで計測する必要があるが、低エネルギーβ線しか放出しない
というトリチウムの特徴から、同時に存在する他の放射性核種を除去することでクエンチング
を抑制する必要がある。また、大気中 HT 濃度は低く、燃焼して水として回収するには時間をか
けて大量の試料大気を捕集･処理する必要がある。その為、大量の大気から HTO と HT を分離･回
収するシステムが必要である。日本国内において同様な大気中トリチウムの観測を進めている
大学や研究所の研究室はほとんどなく、数カ所での原子力施設関連モニタリングデータしかな
いのが現状である。これは、試料採取法が煩雑であり、低濃度トリチウム分析のための前処理操
作に時間を要することが原因の一つであると考えられる。しかしながら、福島第一原子力発電所
事故以降、国民のトリチウムに対する関心は高い。その為、短時間で HTO と HT を分離し、前処
理不要な水として捕集して直接トリチウム測定できる捕集システムの確立は、将来の水素エネ
ルギー社会における環境アセスメント、原子力･核融合施設周辺地域住民の安全･安心の醸成の
ためにも重要である。さらに、このようなシステムを構築できれば、トリチウムが表層地球環境
を解明するためのレーサーとして応用できる可能性も拡がり、研究データの充実にも繋がる。 
 
２．研究の目的 
ポリイミド（以下「分離膜」）は、核融合工学研究の一環として除湿もしくは水分回収のため

に研究が進められ、大型施設のトリチウム除去装置や水蒸気捕集システムに利用されてきた。し
かし、酸化することで HT も水（HTO）として捕集可能であるはずであるが、フィールド観測
で使用可能な可搬式サイズの装置としては利用されていない。膜分離の技術は、将来の水素エネ
ルギー社会の実現のためにも有効である。 
本研究課題では、この分離膜の一般環境条件化における濃縮基本特性を明らかにする。また、

分離した水分の高効率回収系を確立し、高時間分解能低濃度レベル大気トリチウム捕集システ
ムを確立する。同様に、トリチウム除去システム開発の一環として研究が進められてきた水素酸
化触媒の知見を基に、分離した HT を高効率で HTO に酸化する触媒を用い、HTO と HT を独
立して不純物を含まない水として回収するシステムを確立する。確立したシステムについて風
場により刻々と変化することが予想される大気中トリチウムの高時間分解能観測（数時間/試料）
を目指す。 
 
３．研究の方法 
 中空糸分離膜モジュールは、モジュール内に湿潤空気を加圧導入することで、乾燥空気と水素
/水蒸気に分離することができる。国内では水蒸気と水素を分離することができるモジュールが
いくつか市販されている。本研究課題では、分離性やサイズ等の観点から、宇部興産より市販さ



れているフォローファイバー型固体高分子膜モジ
ュール（UMS-B5）を採用した。膜モジュールの外観
を図 2 に示す。また、モジュールの基本特性を表 1
に示す。フォローファイバーは SUS の円筒管内に組
み込まれており、内部に加圧空気を導入すること
で、外側に水蒸気と水素が絞り出される原理であ
る。一般的には、外側に乾燥空気の一部を戻して使
われる。本研究では乾燥空気ではなく、水蒸気と水
素を回収することを目的とすることから、外側のアウトレットの一つを封じ、もう一方から膜分
離された水蒸気と水素を吸引することで捕集することとした。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 本研究で試作した高分解能大気水蒸気捕集システムの概要を図 3 に示す。外気を取り入れ口
には HEPA フィルターカートリッジを取り付けて粒子の混入を防止した。その後オイルフリーの
コンプレッサーで加圧した空気を膜モジュールに導入した。その際の流量はフローメーターと
ニードルバルブにより調整した。湿潤空気の出口側にドライアイス-エタノールのコールドトラ
ップを 2 段取り付け、ポンプで吸引することでトラップに水蒸気を回収した。本システムにおい
ては、水蒸気の捕集効率も重要となってくることから、2段に設置したコールドトラップの後段
と乾燥空気出口側に吸湿材を詰めたカラムを取り付け、重量の増加をモニターすることで捕集
効率を求めることとした。水蒸気は温度によりその拡散速度が変化することが予想されること
から、モジュールはリボンヒーターと温度コントローラーにより外部から温度制御できるよう
加工した。ただし、モジュールの耐熱温度を考慮し、加温は 50℃までとした。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
４．研究成果 
試作したシステムの条件として、大気導入圧力、膜モジュール温度を変えて、大気水蒸気の捕

集効率の試験を実施した。本システムに用いた膜モジュールに利用されているポリイミド中空
糸膜の一般的な分離条件は、0.3〜1.0 MPaG の供給圧力であることがカタログにより報告されて
いる。また、使用温度等の基本特性を取りまとめたレポートがいくつか報告されており、これら
を参考に実験条件を設定した。本実験では、試作システムに圧縮空気（外気）を供給する際、空
気調整器とニードルバルブを用いて圧縮空気の圧力条件を 0.4、0.5、0.7 MPaG 変化させた。膜
モジュールの温度は加温条件として 50℃に制御した場合、加温していない室温条件（約 24℃）
での実験を実施した。 

図 1 膜モジュールの原理 

図 2 膜モジュールの外観 

表 1 膜モジュールの基本特性 

図 3 捕集システムの概要 



実験結果を表 2 に示す。その際、大気導
入圧力を上げると回収率は上昇する結果が
得られた。また、膜モジュールを加熱する
ことでも回収率の向上が認められた。膜モ
ジュールのカタログや関連論文によると、
回収率は非透過側（内側）と透過側（外側）
の水蒸気分圧差に依存するようである。い
くつかの実験条件で試験を実施した結果、
供給圧力を 0.5 MPaG、モジュールの温度を
50℃にして試験した際、99.4±0.3％の高い
大気水蒸気回収率を得ることができた。この高回収率はこれらのバランスによるものであると
言える。また、得られた回収水について、電気伝導度を測定した結果、0 µS/cm であり、不純物
の混入は認められなかった。一方、水試料に含まれる有機物の有無については、200nm 付近の UV
スペクトルで確認することが一般的である。そこで、吸光光度計（V-560）を用いて 200 nm 付近
の UV スペクトルを測定した結果、有機物の混入は認められなかった。このことから本システム
を用いて捕集できた大気水蒸気試料は、蒸留のような前処理を必要とせず、トリチウム分析に用
いることができると判断された。 
大気水蒸気中トリチウム濃度は高緯度ほどその濃度が高い「緯度効果」があることが知られて

いる。そのため、試験運転は日本の高緯度地域である北海道で実施することを計画した。そこで、
北海道札幌市において予備調査を実施した。予備調査は北海道科学大学（札幌市手稲区：43o8’
N, 141o14’E）の屋上に設置した吸引ポンプと吸湿カラムからなる従来型の大気水蒸気サンプラ
ーを用いて 2-3 日間隔で採取した。観測期間は 2018 年 11 月 6日から 21日の間である。水分を
捕集する吸湿材にはモレキュラーシーブ 3A（MS-3A 1/16）を用いた（約 300g/カラム）。充填し
たカラムから吸湿材を取り出し、石英管に詰めて窒素ガスを流しながら 400℃に加熱し、吸着さ
れた水分をコールドトラップ（-70℃）で回収した（回収率:>98%）。回収した水は、常圧蒸留に
より不純物を取り除いたのち、その 50 mL を 145 mL の低拡散バイアル内で同量の液体シンチレ
ーター（UltimaGold LLT, PerkinElmer）と混合し、低バックグラウンド液体シンチレーション
計数装置（LSC-LB5, Hitachi）を用いてトリチウムによるβ線を 1,500 分計測して濃度を求め
た。同時期の気象データは、試料採取地点から最も近い札幌市内のアメダス山口局のデータを用
いた。観測結果を図 4に示す。観測期間中の大気湿分中トリチウム濃度は、0.39～0.68 Bq/L の
範囲で、Nakasone et al. (2019)により報告されている札幌市における近年の降水中トリチウ
ム濃度（年平均：0.66±0.28 Bq/L）と同程度であった。大気中 HTO 濃度は 19.1～39.9 mBq/m3の
範囲であり、11/14-16 にかけて最大値を観測したのに対し、その直後の 11/16-19 では最も低い
濃度を示した。これは、前線の通過による空気塊の入れ替わりが原因と考えられる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
本研究で試作した高時間分解能大気水蒸気捕集システムを用いて数時間のサンプリングを行

図 4 冬季の札幌市における大気水蒸気中トリチウム濃度と気象条件 

表 2 各実験条件における回収率 



った場合、季節による絶対湿度の違いにもよるが、おおよそ 10-15 mL/数時間と見積もられる。
一方、少量の水試料で比較的低い検出下限値を有する低バックグラウンド液体シンチレーショ
ン計数装置（Quantalus 1220）を用いた場合、その検出下限値は 1000 分の計測時間でおおよそ
0.8 Bq/L 程度である。今回の調査結果より、大気水蒸気中トリチウム濃度は同時期の降水中ト
リチウム濃度レベルを参考にすることができる。日本の降水中トリチウム濃度についてはいく
つか報告がある。これらのデータより、冬季の北海道札幌市において本研究で試作した高時間分
解能トリチウム測定用大気水蒸気捕集システムを用いて大気水蒸気を捕集した場合、時々刻々
と変化するトリチウム濃度を追跡できる可能性が示唆された。 
 一定時間での試料採取を実現するため、2段のコールドトラップに繋がるラインを複数準備し、
電磁バルブとタイマーにより自動で切り替わるようにした。このシステムでは、ドライアイス-
エタノールのトラップは 5つ設置することができ、深夜の自動切り替えも可能となった。本シス
テムを用いて、低湿度の実験室内大気を捕集する試験を行った結果、実験室内絶対湿度に対し、
95%以上の捕集効率が実現できた。実験室より絶対湿度の高い屋外大気では、99%以上の捕集効率
を得ることができる。今後、新型コロナウイルスの終息を待ち、冬季の札幌市において試験観測
を実施し、本システムの有効性の最終確認を実施する予定である。 
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