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研究成果の概要（和文）： 

核融合施設におけるトリチウム安全性を向上させる室温駆動トリチウム除去技術を開発した。
トリチウムを酸化してトリチウム水にする触媒では、疎水化した無機担体を白金触媒化する技
術を開発した。この触媒は水蒸気濃度に影響されず室温でトリチウムを酸化させることができ
る。トリチウム水吸着剤ではシリカアルミナ比の制御により良好なトリチウム除去性能と室温
でのトリチウム水脱着が両立する合成ゼオライトの開発に成功した。 
 
研究成果の概要（英文）： 
Room temperature detritiation technology has been researched and developed to enhance 
the tritium safety of fusion facilities. The inorganic-based hydrophobic Pt-catalyst has 
been developed for efficient oxidation of hydrogen isotopes at room temperature, even 
in the presence of saturated water vapor. The zeolite which framework SiO2/Al2O3 ratio 
is controlled to be 10 is suitable for water absorbent of room temperature dryer due to 
excellent detritiation and dehydration performance at room temperature. 
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１．研究開始当初の背景 
 

水素の同位体であり、弱いβ線を放出する
放射性物質トリチウム（三重水素）は重水炉、
核燃料再処理施設等で副生成物として取り
扱われているなど原子力によるエネルギー
の生産に密接に関わる物質である。将来のエ
ネルギー源として有望視されている核融合
炉では重水素とともに燃料として用いられ
るなど、将来においてその重要度は高まると
ともに、取り扱い量や取り扱い濃度は飛躍的

に高まっていく。対して、トリチウムは他の
放射性物質と比して、透過しやすい、空間内
の拡散速度が速い、様々の化学形に変化し得
るなど、閉じ込めに注意を要する核種である。
トリチウムを安全に取り扱う上での技術的
要点は従事者のトリチウム被ばく及び周辺
環境へのトリチウム放出の抑制技術の確
立・実証にある。核融合炉ではトリチウムを
燃料として一般の原子炉施設の十万倍から
百万倍もの大きな量を使用し、かつ通常運転
時においても多様な化学形にて広範囲の機
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器・施設にトリチウムが分布するという特徴
がある。以上のことから核融合炉は専用のト
リチウム除去システムを用いてトリチウム
を回収し、施設外に漏洩のないように取り扱
わなければならない。 

世界的に大量トリチウム取扱い施設のト
リチウム除去システムは多くの実績の基づ
く長期信頼性から図 1 に示す触媒酸化-吸着
除去方式を採用している。本方式では 200℃
にて作動する貴金属触媒(Pt 担持αアルミナ
触媒など)を充填した触媒反応器と合成ゼオ
ライト（モレキュラーシーブ）水分吸着剤を
充填した水分吸着塔を組合わせ、高いトリチ
ウム除染係数(処理前トリチウム濃度/処理
後トリチウム濃度>10,000)が実証されてい
る。一見、技術的に確立しているように映る
触媒酸化-吸着除去方式トリチウム除去シス
テムであるが、国際熱核融合実験炉(ITER)以
降の大規模な施設にて極めて大量のトリチ
ウムを常時使用する時代においては同方式
の適用を想定した場合、以下に示す欠点が顕
在化する。 
 
(1) 建家区画用などにおいて大量の水蒸気を

含むトリチウム含有ガスを触媒酸化塔に
て処理する場合、トリチウム酸化触媒自
体の失活が懸念される。 

(2) トリチウムの触媒酸化塔の作動温度が
200℃という高温を必要とするため、常に
加熱設備の健全性が求められる。 

(3) 建家区画用など大規模な除去設備に同方
式を適用する場合、処理ガスの増大と、
対象区間空間の湿度分の大量水分処理の
必要性から設備が極めて大型化する。 

 
 
 
 
 
 
 

図１ 触媒酸化-吸着除去方式 
トリチウム除去システム 

 
２．研究の目的 
 
本研究の目的は触媒酸化-吸着除去方式トリ
チウム除去システムの長所を残しつつ、上記
(1)-(3)に記した既存システムの弱点を克服
する技術を開発し、その有効性を実証するこ
とにあった。具体的には触媒酸化塔、水分吸
着塔両方の室温運転を可能とする室温駆動
トリチウム除去技術の開発を目指した。触媒
技術では水蒸気親和性制御手法を用いた疎
水型貴金属触媒の創製とその触媒の水素・ト
リチウム酸化性能の検証及び総括反応速度
係数の評価を実施し、吸着剤の開発では機能

性ゼオライトの水蒸気親和性制御技術を用
いた大量水分吸着容量を有しかつ常温にて
容易に脱水できる水分吸着剤を創製し、トリ
チウム水を用いた性能評価を実施した。 
 
３．研究の方法 
 
研究目的に従い、疎水型貴金属触媒の創製

とその性能評価、吸着剤の創製とその性能評
価を実施した。詳細は以下の通り。 
 

(1) 新規疎水型貴金属触媒の創製と性能の
評価 
スチレンジビニルベンゼンをベースに疎水
基を化学修飾により高疎水化処理を施した
担体を白金触媒化した疎水型白金触媒を放
射線照射し、架橋により細孔制御した触媒を
開発した。また高シリカ無機担体をベースに
さらに化学修飾により高疎水化処理を施し
た担体を白金触媒化した疎水型白金触媒を
考案した。触媒酸化反応器の設計に必要とな
るのはトリチウム酸化反応における総括反
応速度係数である。トリチウムを使用した実
験であること、また大容量のトリチウム容器
が必要なことからトリチウム酸化反応にお
ける総括反応速度係数の実験による系統的
測定は世界的に極めて例が少なく、既存触媒
においても触媒酸化反応器の設計に必要な
データは限られていた。申請者は研究室が有
する容量 12m3 の建家内トリチウム挙動測定
装置を大容量トリチウム取り扱い容器とし
て援用して、開発した疎水性水素酸化触媒の
トリチウム酸化反応における総括反応速度
係数を実験により系統的に取得することを
着想した。図２に示す実験装置を作成し、考
案触媒の水素・トリチウム酸化における総括
反応速度係数を水素（トリチウム）濃度 0.02
～10000ppm、触媒温度 15～200℃、空間速度
（規格化流量）500～7200(h-1)、水蒸気濃度
（露点）-20 以下～20 度の範囲で評価し、既
存の白金担持アルミナ触媒の総括反応速度
係数と比較した。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図２ 疎水型貴金属触媒の性能検証装置 
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(2) 機能性ゼオライトの水蒸気親和性制御
を用いた水分吸着剤の創製と性能の評価 
ゼオライトを形成する SiO2/Al2O3 構成比を
2.0～10.0 の間で調整したフォジャサイト型
ゼオライトを作成し、有効吸着表面積、室温
における吸着容量の水蒸気圧依存性を測定
した。また図３に示す実験装置を作成し、室
温における吸着水分の脱離挙動のパージガ
ス流量、脱着時圧力依存性をトリチウムトレ
ーサー法（J. Nucl. Sci. Tech., 45, 532-540 
(2008)に掲載）を用いて精査した。 
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図３ カラム試験による水分吸脱着測定装置

 
４．研究成果 
 

建屋内に漏洩した水素（トリチウム）の酸
化処理に使用する従来の触媒は、室温におい
ては建屋雰囲気中の水蒸気または水素酸化
反応により生じる水蒸気が白金表面を水被
覆してしまい酸化反応を阻害してしまう。よ
って被覆する水の膜を除去するために 200℃
程度の高温で使用しなければならなかった。
室温で水素を酸化処理できる触媒の実現に
は白金触媒を疎水化処理し、水の吸着を抑制
することが必要と判断した。水吸着の抑制方
法として、(1) 疎水性高分子を担体とする、 
(2) 疎水性無機担体に化学修飾により疎水
性の皮膜を形成する、両方の有効性を検証し
た。(1) の触媒としてはトリチウム水の濃縮
システムにおいて水素と水蒸気間の同位体
交換反応用触媒であるスチレンジビニルベ
ンゼン白金触媒が知られている。本研究では 
スチレンジビニルベンゼンをパーシャルブ
チル化した高疎水性球形母材を担体とした
白金触媒(Pt/ASDBC 触媒)を新たに考案する
とともに、これら触媒を放射線照射すること
で架橋させることによる細孔制御手法の有
効性について検証した。 
Pt/ASDBC 触媒は容積あたりの必要白金担

持量は既存のスチレンジビニルベンゼン白
金触媒の半分にまで低減が可能である。図４
に示すとおり既存のアルミナ白金触媒等で

は水素酸化活性が見込めない条件である室
温・飽和水蒸気雰囲気下において 10000ppm
の水素ガスを用いた Pt/ASDBC 触媒の水素酸
化試験では空塔速度 320 から 3300h-1の範囲
で 99%を超える水素酸化活性を確認した。触
媒を用いた水素酸化反応の律速段階が細孔
拡散であるので、放射線照射技術を用いた水
素拡散特性を向上させる触媒内細孔制御を
試みた。その結果、電子線照射した触媒の水
素酸化活性は未照射に比べ向上することを
確認した。 

 
また従来では存在しなかった非高分子を

母材とした疎水性白金触媒(H1P 触媒)を開発
した。本触媒は先の Pt/ASDBC 触媒と同等以
上の高い水素酸化活性を示し、その製造方法
等を特許出願した。水吸着を抑制する疎水化
の方法として、ゼオライト系無機材料のシリ
カ比を変化させることによる疎水化と、表面
の水酸基の水素部分をシラン剤にてアルキ
ル基を有する官能基にて置換する処理、この
二つの疎水化技術を組み合わせて合成した
単体に白金を担持した触媒が最善であるこ
とを見出した。またアルキル基の炭素数は疎
水性能と共に耐熱性に影響すること、アルキ
ル化処理に用いるシラン剤が置換アルキル
基の化学的安定性に強く寄与することを見
出し、アルキル基の炭素数として３を、シラ
ン剤はトリメチルメトキシシランが最適な
組み合わせであることを実験的に明らかに
し、最適化を行った。更に、細孔径制御技術
を用いて細孔表面積を意図的に大きく制御
することで、触媒性能の向上を同時に目指し
た。開発に成功した触媒は、既存のアルミナ
触媒が酸化性能を失う室温・水蒸気共存雰囲
気下においても高い酸化性能を維持するこ
とが実証できた。図５に従来の触媒と同一条

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図４水素酸化性能の比較 

 

▲; アルミナ白金触媒 [Pt:5.3g/L], 
●;スチレンジビニルベンゼン白金触媒[Pt:1.8g/L],
○;スチレンジビニルベンゼン白金触媒

(電子線1250kGy照射)[Pt:1.8g/L],
■;Pt/ASDBC [Pt:1.0g/L],
□;Pt/ASDBC(電子線1500kGy照射)[Pt:1.0g/L].
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件にて酸化性能を比較した一例を示す。飽和
水蒸気雰囲気下で使用した場合の疎水性水
素酸化触媒の総括反応速度係数は、本触媒の
優れた疎水性能により乾燥条件下と比較し
て微小な低下に留まり、意図的に大きくした
細孔表面積が反応効率の向上に寄与してい
ることを確認した。本結果から本研究にて考
案した触媒を用いることで室温駆動水素酸 
化反応器が実現する見通しを得た。また、
Pt/ASDBC 触媒の細孔制御結果と同じく、室温
における水素酸化性能向上には単位体積あ
たりの白金担持表面積が大きくすることが
重要との結論を得た。 
 

触媒反応器の設計に必要な総括反応速度
係数につき、温度、空間速度、水蒸気濃度依
存性を定量的に評価した。また水素（トリチ
ウム）濃度については微量トリチウムを使用
して、0.02 から 10000ppm と極めて幅広い範
囲において総括反応速度係数の濃度依存性
を精査した。結果の一例として図６に
Pt/ASDBC 触媒を用いた場合の総括反応速度

係数の温度依存性を、図７に H1P 触媒を用い
た場合の総括反応速度係数の温度・水素濃度
依存性を示す。 

 
触媒反応器の後段に配置される水分吸着

塔の常温駆動の実現には、従来の吸着剤を用
いた場合の水分吸着済吸着剤の再生操作に
おける高温加熱の必要性を廃する必要があ
る。本研究ではゼオライトからの水分の常温
脱離の実現のために、合成ゼオライトの構成
成分が水分脱離性能に与える影響に着目し
た。試験では合成ゼオライトの種類の中で水 
分吸着容量が大きいフォジャサイト型ゼオ
ライトを用い、室温再生を可能とするために
合成ゼオライトの構成成分であるシリカ/ア
ルミナ比（SiO2/Al2O3 比）及びカチオン種に
着目し、SiO2/Al2O3比を 2.0,5.0,7.0,10.0に、
カチオン種に Na, K, Ca に変化させた場合
の水分吸着・水分脱離に与える影響を精査し
た。その結果、カチオン種にカルシウムを選
択したフォジャサイト型合成ゼオライトが
低水蒸気分圧下における水分吸着量におい
て優れた特性を示すことを明らかとした。ま
た、シリカ/アルミナ比 が 2.0 から 7.0 の間
に調整した場合、低相対湿度領域から高い水
分吸着量を示すのに対し、10.0 にすると水分
吸着量が急激に小さくなることを見出した
（図８）。一方、室温での水分脱離性能が向
上し、単位ゼオライト重量あたり脱離するこ
とのできる水分量の値はシリカ/アルミナ比
2.0 の同型ゼオライトの 4 倍の値を示した。
また吸着操作時には大きな同位体分離効果
が得られることを見出した。水分吸着量の減
少は欠点であるが、この水分脱着性能の向上
は、それをはるかに上廻る長所を生み出す。
つまり、本吸着材を用いることにより、従来
のモレキュラーシーブを用いるシステムで
必須であった水分脱離時の加熱・冷却工程を
不要としたシステム構築が可能である。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図５トリチウム酸化性能評価の一例 
アルミナ白金触媒と H1P 触媒 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図６ Pt/ASDBC 触媒を用いた場合の 
総括反応速度係数の温度依存性 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図７ H1P 触媒を用いた場合の 
総括反応速度係数の温度・水素濃度依存性 
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次に、トリチウム水除去システムの性能指

標としてトリチウム除去係数に着目した。ト
リチウム除去係数はトリチウム水を含む水
蒸気を吸着剤に吸着させる際の吸着塔入口
トリチウム水蒸気濃度を吸着塔出口トリチ
ウム水蒸気濃度で割った値で定義される。図
９に、繰り返しトリチウム水蒸気吸脱着操作
を行った合成ゼオライトが示すトリチウム
除去係数を示す。「繰り返しトリチウム水蒸
気吸脱着操作を行った合成ゼオライトが示
すトリチウム除去係数」は残留トリチウム水
の影響により、未吸着の合成ゼオライトが示
すトリチウム除去係数より低下している（図
９中の中空と塗潰の差）。またシリカ/アルミ
ナ比が大きなフォジャサイト型合成ゼオラ
イト（図９中の■）では、トリチウム除去係
数にガス流速依存性が生じたが、吸着時のガ

ス流速を小さく設定すれば、高い繰り返しト
リチウム除去係数を確保しつつ、水分脱離時
には室温での水分脱離性能が大幅に向上し
たトリチウム水除去システムが構築できる
ことを明らかにした。 
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図８ フォジャサイト型合成ゼオライト 
水分吸着等温線のシリカ/アルミナ比による 

水蒸気吸着特性の変化例 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図９ 「繰り返しトリチウム水蒸気吸脱着操
作を行った合成ゼオライトが示すトリチウム

除去係数」のガス流速依存性の一例 
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