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　　核融合炉施設は 核融 合 を起 こ す 燃 料 と して ，放 射性物質 で ある ト リチ ウ ム ガ ス お よ び 副 次 的に生 じる高濃度

トリチ ウ ム 水 を大量 に取 り扱 う施設 で あ り，施設内に設ける 燃料循環 シス テ ム に て 処理 を行 い ，燃 料サ イ ク ル を

施設内 に 閉 じて し まうこ とが 必 要 とな る，したが っ て ，核融合炉の 安全確保 と燃料サ イ クル の 確 立 を 目指す上 で ，
トリチ ウ ム 水 の 処 理 は鍵 とな る技 術 で あ る．本報 で は，ITER に お け る トリチ ウ ム 水処 理 シ ス テ ム の 開発経緯，第
一
壁冷却水 や ブ ラ ン ケ ッ ト冷却水 の 処理 まで を 見通 した核融合原型炉 に 向けた水処理 総合 シ ス テ ム の 研究開発状

況を紹介す る．
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1．は じめに

　国際熱核融合実験炉 （ITER）は，1992年 よ り工学設計活

動が開始され，建設地が 仏 カ ダ ラ ッ シ ュ に決定し，さ ら に

昨年 よ うや くITER 機構 が 発足 して，本格的 な建 設 時 期 を

迎 え た と こ ろ で あ る．2007年 2 月 の 時点 で ，仏 カ ダ ラ ッ

シ ュ で は，ITER 建 設 地 の 木 々 の 伐採，整地が い よ い よ 開

始 され た．

　
一
般 に よ く紹介 され て い る よ う に，核 融合 炉 は，1）連 鎖

反応 が なく燃料を止 め れ ば 炉が 停 止 す る．2 ）燃 料過多状

態 に な っ て も，
プ ラ ズ マ が膨張 して炉内構造物と接触 し，

そ こ か らの 不純物 に よ り炉が 停止す る．3）反 応 停 1ヒ後 の

放 射 化 生 成 物の 密度が 低 い ，等優 れ た 固有の 安全性 を持

つ ，一
方 ， 水素の 同位 体で 放射性物質で あ る トリチ ウ ム を

数kg保有す る と い う，今まで に ない トリチ ウ ム を大 量 使用

す る ホ ッ ト施設で あ る．しか も，非密封で ，漏洩 しや すい

水素 ガ ス あ る い は水 の 形 で ほ とん ど の ト リチ ウ ム を 取 り

扱 っ て い る．つ まり核融合炉で は，トリチ ウム の 閉 じ込 め

が最大の 安全の 鍵で あ る とい っ て 過言 で は ない ，カナ ダの

トリチ ウ ム 設備 で は 重水炉 か ら囘収 した数 kg の トリチ ウ

ム を保有して い る が，そ の ほ とん ど を安定 な金属水素化物

（チ タ ン 等金属 に，トリチ ウ ム を吸 蔵 させ る ）で 貯蔵 して い

る の で あ り，水 素ガ ス あ るい は水 の 形 で 取 り扱 っ て い る の

は極 わずか で あ る．

　 トリチ ウ ム の 閉 じ込 め は，まず トリ チ ウ ム を直接取 り扱

う機 器 を気 密 な構 造 と し （containment ），そ の 機器が 設 置

さ れ た 空 間 を若 干の 負圧 に制御 し ， 常 に外 か ら空 間内 へ 雰

囲気 の 流 れ が あ る状態 に保 つ こ とで ，トリチ ウ ム が 機器 か

ら漏洩 した と して もその 空間か ら外へ は 出て 行か ない 構造

（confinement ） とす る こ とで 実現す る．上 記 空 間を負圧 に

保 つ た め には，空 間 内 の 雰 囲気 を常 に
・
定量 環境へ 排気 し

続け なけ れ ば な らな い ．こ の 空 間内に トリ チ ウ ム が存在 し

た場合，トリチ ウム 除去設備 で トリチ ウ ム を 除い た後，環

境へ 排気する こ と に な る．トリチ ウ ム 除去 設備 は，トリ チ

ウ ム を酸化 し て 水に する 触媒 と，そ の 水 を 吸着 除去 す る モ

レ キ ュ ラ
ー

シ
ープ 吸 着塔 か ら構成 さ れ る．モ レ キ ュ ラー

シ ープが トリチ ウ ム 水 を容 量 い っ ぱ い に まで 吸 着す れ ば
，

温度を上 げ て 水 を排 出 させ る こ とで 再生 す る，通常 の 場合

トリ チ ウ ム は 空 間に 存在する こ と は な く，トリチ ウ ム 除去

設備 で ，上記操作 に よ りトリチ ウ ム 水 が製造 ・
貯留 さ れ て

い くこ とは ない ．と こ ろ が核融合炉 で は ， トリチ ウ ム で汚

染 さ れ た機器 （特 に 核融合炉心 内の 機器） の 保守 を行 うた

め に ホ ッ トセ ル が 必 要 で あ り，そ こ で は，定常的に ホ ッ ト

セ ル 内に トリチ ウ ム が放出さ れ る，よ っ て，ホ ッ トセ ル 雰

囲気用 トリチ ウ ム 除去設備が 必要 となり，トリチ ウ ム 水が

上 記 操 作 で連 続 に製 造 ・
貯留 さ れ て しま う．こ の トリチ ウ

ム 水 は ，法令 に 定め られ る排出上 限濃 度 を大 き く上 回 る こ

とが ほ とん どで あり，環境 に 放出で きる レベ ル まで トリチ

ウ ム 濃度を低減す る と と もに ，一
方 で トリチ ウ ム を濃縮 ・

同収 して ，燃料 と して 利 用 で きる ように 処理 す る 必 要が あ

る．つ ま り，トリチ ウ ム 水 の 濃 度 低 減 ，濃 縮，水素相へ の

相変換 を行う トリチ ウ ム 水処 理 シ ス テ ム が 必 要 とな る．

　発 寇 を行う核融合炉 で は ，ブ ラ ン ケ ッ トと呼ば れ る トリ

チ ウ ム 増 殖 材 を充填 した装 置 を炉心 内に 設置 し，そ こ で
，

中性子 を受 け て トリチ ウ ム を増殖す る と ともに，冷却水を

ブ ラ ン ケ ッ トに 流 し て 熱 を取 りだ し， 発 電 を行うこ と と な

る．こ の ブ ラ ン ケ ッ ト内で 増殖 した トリチ ウ ム が ， 冷却水

配管の 金属 を透 過 して 水 に移行 して しまうと い う困 っ た現

象を引 き起 こ す．冷 却水 中 の トリチ ウ ム は，従事者被曝 の

低減 の 観点か ら， トリチ ウ ム 水濃度が 上 昇 しな い よ うに処

理が必要 で あり，また そ の 移行量が 大 き い 場 合 は，増殖 ト
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リチ ウ ム の 回収 とい う観点か らも トリチ ウ ム 水処 理 シ ス テ

ム が 必 要 とな る．

　水 の 形 の トリチ ウ ム は ， 水素の 形 と比 較す れ ば，漏洩 し

づ らい 性質を持つ ．とこ ろ が ，困 っ た性質 も合 わせ 持 っ て

い る．］）水の形 の トリチ ウ ム は，水素の 形 の トリチ ウ ム と

比 較 して，生物学的危険性が 10000倍 以上 大 き く，法令 に よ

る取 り扱い 制限も当然厳 しい． 2）核融合炉 に は大 量 の 冷

却水配管が は りめ ぐらさ れ て お り，配管 金属 壁 を トリチ ウ

ム が 透過 し うる た め，移 行 に よ り思 わ ぬ とこ ろ に まで トリ

チ ウ ム が広 が っ て しま う
．
叮能性 が ある．しか も，気密 に 設

計 され て い る水素形の トリチ ウ ム を扱 う機器に対 して ，ト

リチ ウム 水 が侵 入 して くる こ とを想定 して い な い 箇所の 冷

却水 配管 の 気密度は 劣り，設計 上 あ る い は 運転 ．ヒの ミ ス に

よ る トリ チ ウ ム 水 の 漏洩等思 わ ぬ事態 が 生 じる こ と も否 定

で きな い ．すな わ ち，核 融 合炉 で の トリチ ウ ム 水 の 処 理 は

将来 に わ た っ て 重 要 な課題で あ る．加 え て
， 現 在確 立 し て

い る トリチ ウム 水処理 法は，対応 で きる 処 理 量，必要分離

係数等の 観点か ら ， 原 型 炉 まで を見通 した場合不十分で あ

り， 今な お 開発途上 にあ る課題で もあ る こ とが，トリチ ウ

ム に 関 す る研究者の 共通認識で あ る．

　本解説は，トリチ ウ ム 水 処 理 シス テ ム の 開発 の 現状 と課

題 を紹介す る もの で あ る．第 2 章で は，ITER にお ける ト

リ チ ウ ム 水 処 理 シ ス テ ム 開 発 につ い て 紹介す る．こ こ で ，

主 な水処理 法の 原理 とそれぞれの 特徴，核融合炉で の 水処

理 の 特異 性，ITER 水処 理 シ ス テ ム の 概要 と残 さ れ た研 究

開 発課題を紹介する ，第 3 章で は，1TER で 採用 さ れ た水

処理 シ ス テ ム の 中 核 と な る 液 相 化 学 交 換 塔 の 最 適 化 に向 け

た 最 新 の 研 究 開 発 状 況 を紹 介す る．第 4 章で は，3 章まで

と は対象を変 え ， 広 い 意味で の トリ チ ウ ム 水処理 シ ス テ ム

とい う観点か ら，特 に 核融合 炉 心 内 で 発 生 が 予 想 され る超

高濃度 トリ チ ウ ム 水処 理 に有望 な固体 セ ラ ミ ッ クス 電 解 質

セ ル の 研 究 開 発状 況 と 今後 の 課題 を 紹介す る ．第 5 章で

は，原型炉を見通 した 先進的水処 理 法 の 開発 の 現状 を，

ITER との 要求事項の 相違点 を明確 に しつ つ 紹介す る．

　最後 に，本解説 に よ り，核融 合 炉 で の 水処 理 シス テ ム 開

発 の 重 要 性 と困 難 性 を ， 核融合の 他分野の 方 に も広 く理解

い た だき，こ の 分野 の 研究開発 に 挑戦す る 若手研究者が 現

れ る こ と を期待 して お ります．

2 ．ITER に お け る トリチウム水処理 シス テ ム 開発

2．1　 トリチ ウム 水処理 の 原理 とシス テ ム 選択

　核融合炉で 発生 し た ト リチ ウ ム 水 の うち濃 度 制限 以 下 ま

で 希釈 して 処理 す る こ との で きな い 高濃度 の トリチ ウ ム 水

が トリチ ウ ム 水 処 理 シ ス テ ム の 処 理 対 象 と な る．高濃度 ト

リ チ ウ ム 水処 理 で は，

　〔1〕 高濃度 トリチ ウ ム水を濃縮 シ ス テ ム に て さ らに 濃縮，

　［2） 濃縮 ト リ チ ウ ム を相変 換 シ ス テ ム に て 水 形 か らガ ス

　　　形 に 変換，

　固　ガ ス 形 の トリ チ ウ ム を水素 同位体分離 シ ス テ ム に て

　　　燃料純度 に まで 濃縮

とい う；一段 階 を経 て トリチ ウ ム を燃料 に 再利川 す る．こ の

うち三 段階 凵の 水素同位体分離 シ ス テ ム に は核融合炉燃料

循環 シ ス テ ム の 深冷蒸留水素同位体分離 シ ス テ ム を共用す

る の で，トリ チ ウ ム 水処理 シス テ ム とは残 りの 濃縮 シ ス テ

ム と相 変 換 シ ス テ ム の 組 み合 わ せ を指す．

　 トリチ ウ ム 水処理 シ ス テ ム の 構成 を考 え る 場合，濃縮 シ

ス テ ム に は水蒸留法 や液相化学交換法 な ど，相変 換 シ ス テ

ム に は 気相化学交換法 や 竃 解法 な どの 既 存 技 術 を適 用 す る

こ とが で きる．こ れ ら シ ス テ ム に は トリチ ウ ム 濃度や 処 理

流量 に よ っ て 各 々 に 適 した性能 を発 揮す る 範 囲 が あ る の

で ，トリチ ウ ム 水処理 シス テ ム で は こ れ らシ ス テ ム を適切

に組 み 合 わせ る こ とが重 要 となる．

　 シ ス テ ム の 組 み合わせ 方 と して は 高濃度 トリチ ウ ム 取 り

扱 い 実績 か ら次 の 「 通りが考え られ る．ま ずは保守的な 考

えで 今 まで トリチウ ム 取扱施設に て 蓄積 され て きた 高 濃度

トリチ ウ ム 水取扱実績 を踏 まえて 現状 の 技術 レ ベ ル に て
．
卜

分 に 実プ ラ ン トに 適 川 で きる シ ス テ ム を限 定 し，そ の 中か

ら最善な シ ス テ ム の 紐 み合 わせ を 選 択 す る 方 法 で あ る．一

方，現 時点で の 高 濃 度 トリチ ウ ム 水 取 り扱 い 実績 が 十 分で

は ない もの の 分離濃 縮 性 能的 に 魅力的な 長所 を持つ シ ス テ

ム も選択肢に含め ，
ITER 等 に て 高濃度 ト リ チ ウ ム 取扱実

績 を蓄積 して い くこ とを前提に して シ ス テ ム 構成 を選択す

る 方法もあ る．

　 シ ス テ ム 構成の 選択 に際 して ，濃縮 シス テ ム や 相 変換 シ

ス テ ム の 選択候 補 と な る シ ス テ ム の 特徴を整理 す る．現 時

点に お い て 軽水炉や 核燃料再 処理 施設か ら発生す る 廃液中

か ら トリチ ウム を除去 ・回収す る た め の 分離装置 と して 実

用 化 され て い る もの は存在しない ．水形 におけ る水素同位

体 分 離 は 重水製造プ ラ ン トの 進 展 と と も に 発 展 して きた 歴

史が あ る ．重 水製造 プ ラ ン トは 当初 は 軍事 目 的だっ た が，

そ の 後重 水炉 の 減 速 材 を生 産 す る 目的 で 建 設 され た ．こ れ

らの 重 水 製 造 プ ラ ン トを 目的 に 発展 して きた 各シ ス テ ム を

核融合炉 ト リ チ ウ ム 水処理 シ ス テ ム に 適 用 す る に は，欠 け

て い る 視 点 で あ る高 濃 度 トリチ ウム 取 り扱 い を加 味 した 評

価が 不可 欠 と な る．トリチ ウ ム 取 り扱 い に て 注意 し な けれ

ば な ら な い 評 価項 目 と して 以 下 をあげる こ とが で きる．

　 〔a 、　トリチ ウ ム イ ン ベ ン トリ
ーは多 くない か ？ トリチ ウ

　　　 ム 安全 性の 観点か ら要求 され る．

　 （b
’
］ 向流操作 に よ り多段効果 をあ げる こ とが で き るか ？

　　　閉 じこ め 区 画 内に シ ス テ ム を収納す るた め に シ ス テ

　　　 ム の 小型化 は 必須で あ る，

　 CC．） 分離濃縮の た め に添加物質 を加 え る必 要 の ない シ ス

　　　 テ ム か ？ トリチ ウ ム 化 ア ル カ リや 酸等の 取 り扱 い 困

　　　難 な物質を発生 させ ない ため ．

　 cld） 叮動部が少ない シ ス テ ム か ？高濃度 トリチ ウ ム を扱

　　　 う機器の メ ン テ ナ ン ス は 困難 で あ る ため．

　回　減損流 中の ト リチ ウ ム 濃度 は放出基準濃度以 ドに低

　 　 　 減 で きるか 2厳 しい トリチ ウ ム 濃 度 制 限 の ク リア は

　　　 必 須 条件 で あ る た め．

次 に こ れ らの 視点 を含 み つ つ 各 シ ス テ ム を概 観す る．

　 濃 縮 シ ス テ ム の 候 補 で あ る水 蒸 留 法 ［レ 4］は水 素 同 位 体

分 離 技 術 の 中 で は 古 くか ら実用 化 さ れ て い る 方法 の
一

つ で

あり，第二 次大戦中に は米国の マ ン ハ ッ タ ン 計画 に て 既 に

重水製造 に用 い られ て い た．水 の 化学形 を持 つ 水素同位体
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には，次 の 六 つ の 組 み 合わせ が ある．

　　H20，　HDO ，　HTO ，　D20 ，　DTO ，　T20（H ；軽水素，　D ；

　　重水素，T ；ト リチ ウ ム ）

　通 常 H20 を軽水，　D20 を重水 と 呼び ，核 融合 炉 で い う ト

リチ ウム 水 とは 通 常 HTO を指す，こ れ らの 6 つ の 化合物

の 蒸 気圧 は，左 か ら右 に 行 く程少 しずつ 小 さ くな る．一
般

に 蒸気圧 の 異 な る物質 は，蒸留 に よ り分離 ・精製す る こ と

が 可能 で ある．水蒸留法 の 分 離 の 原理 は蒸気圧の 異なる 2

種類以 上 の 混合液を蒸発 させ た場合，液側 の 紅成 に比べ て

蒸気側 に は蒸気圧 の 高 い 成分が よ り多 く含 まれ る こ とを利

用 し各成 分 の 分離 を行 うもの で ある．多成分 を分 離 す る に

は カ ス ケードを構築す る必要があ る ，蒸留装置 は 加 熱 部

（再沸器），冷却部 （凝縮器）と多段 lli亅流接触部 （充填塔）か

ら構成 され る．装 置の 運 転 に お い て は 低温で は同 位体 間の

量子効果の 差が 大 きくな るた め，同位体問の 蒸気圧 比 が 大

きくなる 低温 ・低圧 の 蒸 留条 件 が 好 ま しい 傾向が ある ．　 ・

方，処理 能力の 観点で は 分 離 能 力 を大 き くす るた め に 可 能

な限 り高 い 圧 力で 蒸留 を行うこ とが 好 ま しい とい え る．両

者 を勘 案 して 蒸 留 条件 が 決 定 され る ．水蒸留塔 は 装 置 ・運

転条件と も シ ン プ ル で ある が，比揮発度が ほ ぼ 1に 近 い た

め 単 位段 数 あ た りの 分離性能 は小さく［5］，蒸留装置 の 規

模 は 必然的に 大 き くな り，エ ネ ル ギー
消費量も大 きくなる

傾向が ある．水蒸留塔 は技 術 的 に は 高度な 部分は な く既 に

完成して い る とい える．蒸留法で あ る の で 大流量 処理が可

能で ある が，トリチ ウ ム イ ン ベ ン トリーの 観 点 で は特 に 充

填 部の 液ホー
ル ドア ッ プ に 留意する必要が ある．水蒸留法

単独 に て トリチ ウ ム 水 の 高濃縮 を行えば トリチ ウ ム イ ン ベ

ン トリーが必 然 的 に大 き くな る ，単段 あ た りの 分離性能が

低 い こ と，高濃縮 を行 え ば トリチ ウ ム イ ンベ ン トリ
ー

が大

きくな る こ と か ら，水 蒸 留 法 は 中濃 度程度ま で の 濃縮 目的

に 適 し た シ ス テ ム で あ る と評 価 され る．トリチ ウ ム 水 を 高

濃 縮 す る要 求 が あ る 場合 は まず水蒸留塔 に よ り トリチ ウ ム

水を 中濃度 程度 ま で 濃縮 し，後段 に トリチ ウ ム 水の 高濃縮

に 適 した シ ス テ ム を設 け て 目的濃度まで トリチ ウ ム 水を濃

縮す る の が 好ま しい ，

　化学交換法 は現在最 も盛 ん に研究が 行 わ れ て い る濃縮 シ

ス テ ム で あ る．化学反応 は化学結合 ・親和性 にか か わるエ

ネル ギー転換過 程 で あ る とみ なす こ とが で き，その た め 物

理過程 と比 べ て 大きな同 位体効果 を 期待す る こ とが で き

る．今 日まで 幾多の 化学交換法が 提案 され て きた が，そ の

中で 現実的 に有望 なもの は以下の 数種類 にすぎない ．

　（al）　GS 法 （Girdler−Sulfide法）：II20＋HTS ＝HTO ＋H2S

　Cb） 水
一
水素交換法 ：IILO＋ HT ＝HTO ＋ H2 （高性能触媒

　　　が 必 要 ）

　〔c ：1 ア ン モ ニ ァ 法 ：NH3 ＋ HT ＝NH2T ＋ Hz （KNH2 触 媒

　　　の 添 加 力t必 要 ）

　（d） ア ミ ン 1去 ：CH3NH2 ＋ HT ＝CH3NHT ＋ H2 （CH3NHK

　　　角虫媒a）
’i忝カロカミ必・要）

こ れ らの 有 望 な 化学交 換法の 中で ト リ チ ウ ム 取 り扱 い を考

え た 際，核融合炉に お け る トリチ ウ ム 水処理 シ ス テ ム に 適

切な 方法は 分 離 の た め に 添加物質を加 え ない の で 取 り扱い

困難な物質が 発生 しな い   の 水 一
水素 交換 法の み で あ る と

い える ．水
一
水素交 換 法 に よ る 同位 体 の 化学交換 シ ス テ ム

は 高温 で 運転す る 気相法 （水 蒸 気 一
水素） と低温 で 運転す

る 液相法 （水
一
水素）に大別 さ れ る．一

般 に気相法を適用

した化学交換 シ ス テ ム を VPCE （Vapor 　Phase　Catalytic　Ex−

change ）シ ス テ ム ［6一ア］， 液 相法 を適用 した化学交換 シ ス テ

ム を LPCE （Liquid　Phase　Catalytic　Exchange） シ ス テ ム

［8−12ユと呼ぶ．

　高温 で運 転す る VPCE シ ス テ ム は水蒸気か ら水素に トリ

チ ウ ム が 移行す る の で 相変換 シ ス テ ム と して利 用 で き る．
VPCE シ ス テ ム は，ガ ス ーガス 反 応 で ある た め 自ず と 並流

操作 と なり多段効果を得 る こ と はで き ない ．多段効果 を得

る た め に は VPCE 塔 を 複数 並 べ る必 要が ある ．VPCE シ ス

テ ム は技術的 に 既 に完成 して お り，トリチ ウ ム 除去，濃縮

装 置 と して 使用 され て い る た め
一
卜分 な高濃度 トリチウ ム 水

取 り扱 い 実 績 を有 して い る と評価で き る．VPCE シ ス テ ム

の 採用 例 と して は カナ ダ，ダ
ー

リ ン トン 原 子 力発 電 所の ト

リ チ ウ ム 除去 装 置 （TRF ）［13］や フ ラ ン ス ，ラ ウエ ・
ラ ン

ジ ュ バ ン研究所 の 高中 性子 束 炉の 減速材 か らの トリチ ウ ム

除去
・
濃縮装置［14］をあげる こ とが で きる．

　対 して ，LPCE シ ス テ ム は水素か ら水蒸気 を介 して 水に

トリ チ ウ ム が 移行す る の で 濃縮 シ ス テ ム と して 利用 で き

る．ガ ス
ー
液反 応 で ある た め 向流操脅 が可 能で あ り多段 効

果 に よる 分離 性能の 向上 が 期待 で きる ．また液 相 法 は分 離

器の 体積 あ た りの 性 能 に お い て もVPCE シ ス テ ム よ り有 利

で あ る ．LPCE シ ス テ ム は物 理 過 程 を 利用 し た 水蒸留 と 比

べ て 大 きな同位体分離効 果 が期 待 で きるが ，塔 内 に 液 を う

ま く均
．一
に 分散 さ せ る こ とが 鍵 と な る．塔内に液 を均

一
に

分 散 させ る た め の 構造 に バ リエ
ー

シ ョ ンが あ る．バ リエ ー

シ ョ ン の
・
つ で発電用重水炉 「ふ げん 」 の 「重水精製装 置

H 」［15］の LPCE シス テ ム で 用 い られて い る気液分離方式

は 良好 な性能が 得 られ て い るが ， 搭 内 に 液 を均
一

に 分散 さ

せ る た め の 内部構造 が 複雑 な た め ， 処 理 流 量 に 上 限が あ

る．LPCE シ ス テ ム の 例 と し て は 他 に カ ナ ダ の CRNL
（チ ョ

ーク リバ ー原子力研究所）にお ける トリチ ウ ム 回 収装

置 の パ イ ロ ッ トス ケール 装 置 ［16］を あ げ る こ とが で きる ．

ま た水
一
水素交換法 に よ る 化学交換 シス テ ム に は濃縮 シ ス

テ ム で あ る LPCE 塔 に相変換 シ ス テ ム の 電解法を組み 合わ

せ た CECE （Combined　Electrolysis　Catalytic　Exchange ）シ

ス テ ム ［17］や，高温塔 と低温塔を組み 合わ せ，高温 状態 と

低温 状 態の 同位体化学平衡 シ フ トを利 用 した 二 重 温 度 交 換

法［17］が あ る．我が 国で 最初の 発電用 重水炉 「ふ げ ん 」 が

有 す るパ イ ロ ッ トス ケー
ル 装 置で あ る 「重水精製装 置 H 」は

CECE シ ス テ ム の 代 表 例 で あ る．二 重 温度交換法は CECE

シ ス テ ム と比 較 して 大 流 量 処 理 に適 用 で き る可能性 が あ る

が，イ ン ベ ン トリ
ー

の 増加，流量制御 ， 操作性 に 難点 を持

つ ．二 重 温 度交換法は 重水製造を目的に 設計検討 され た 例

は あ る が ，トリチ ウ ム プ ラ ン トに 適 用 する場合 は 減損水中

の トリ チ ウ ム 濃度を低減 させ な け れ ば な らな い な どさ らに

制約条件が 多くなり，シ ス テ ム と して の 成立性 自体 を 十分

に検討する 必 要が ある．

　電解法［18］は，電解 に よ り陰極 （カ ソ
ード） で 水素ガ ス

が発 生 し，陽極 （ア ノ ード）に て酸素 ガ ス が発 生 する際，カ
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ソ
ードに発生す る水素 ガ ス に は，電解液中の 同位体比 に比

べ 重成分が少なくなり，重 成 分 が電 解 液に濃縮 さ れ る こ と

を利用 して 濃縮 シ ス テ ム と して利 用 で きる．しかし電解法

は エ ネ ル ギー
消費量 が大 きく， 多段 カ ス ケ

ードを構築する

とそ の 消費量 は 甚大となる．した がっ て 電解 シス テ ム 単独

に て 同 位体 を濃縮する こ とは コ ス ト面か ら不 利 で あ る とい

え る．電解法は 濃縮 シ ス テ ム の 役割 よ り相変換 シ ス テ ム と

して の 役割が 魅力的 となる ．従来の 重水製造に お ける 電解

法 と して は 電解助剤 を加 え る が 大 容 量 の 電解 が 可能で あ る

アル カ リ電解法が 採用 され て きた．しか し近 年で は 電解助

剤 を加 えず水 を直接 電 解 で き る固 体高分子電解法が 新 た な

候補 と して 実 用 レ ベ ル に達 して きて い る．電 解法は 高 濃 度

トリチ ウ ム 水取扱経験が 十分で は ない が，大 量 の 水 素 が 必

要 で ある VPCE シ ス テ ム と比 較 して 深冷蒸 留水 素同 位体分

離 シ ス テ ム へ の 負荷 を大 幅 に減 らせ る観点か ら も核融合 プ

ラ ン トに は魅力的 な シ ス テ ム と い える，

　上 記 の シ ス テ ム 概 観 を踏 ま え 1・リチ ウ ム 水処理 シ ス テ ム

の 構成 を検討する．高濃度 トリチ ウ ム 水取扱実績 に加 え て

現状 の 技術 レベ ル が 完成 の 域 に達 して い る選択肢 と して は

水蒸留 （WD ；Water　Distillation）塔 を濃縮 シ ス テ ム に VPCE

塔 を相変換 シ ス テ ム と して 組 み 合 わ せ た WD ＋ VPCE シ ス

テ ム が あげ られ る．ま た高 濃度 トリチ ウ ム 水取 り扱 い 実績

が 十分 で は な い が 高 い 分 離 濃 縮 性能 が魅力的な組み 合 わせ

と して 濃 縮 シ ス テ ム に LPCE シ ス テ ム を用 い ，ま た相変 換

シス テ ム に電解 シ ス テ ム を 適用する CECE シ ス テ ム が あ げ

られ る．な お LPCE シ ス テ ム の 流量一ヒ限 を超 え る場 合 は水

蒸留 シ ス テ ム を LPCE シ ス テ ム の 前 段 に 付 加 す る こ と に な

る．ITER の 水 処 理 シ ス テ ム の 設計で は 当初ITERI ．ll央 設 計

チーム は WD ＋VPCE シ ス テ ム を卞 案 と して い た が 100　m

超 の 水蒸留塔 が 必要 とな り蒸留塔 自身の 設備 規模 が大 き く

なる こ とに 加え て ，そ の 蒸留塔 を閉 じこ め る た め の 建屋 や

トリチ ウム 除 去 シス テ ム を設け なけ れ ばならない な ど大き

な欠点 を 有す る こ と が 明 らか と な っ た ［19］．対 して 目 本

チ ーム は 王TER にお け る トリチ ウ ム 水処理 で は要 求 処 理 流

量 が 小 さ い た め WD 不要の CECE シ ス テ ム が 適 用 で きる こ

とを提案 し ，
LPCE は単位規 模 あ た りの 分 離 濃 縮性能が 高

い た め 装置規模 は 15m 程度 の 塔 を 2 本 と 小 さ くすむ こ と

を明らか と した ［20］．こ の 提案 を ITER 　i．「r央設計 チ
ー

ム は

実現性 が 高い と認め ， ITER 水処理 シ ス テ ム の 設計 タス ク

を日本が 請け負っ た経緯が ある．

2．21TER トリチ ウム 水処理シス テムの 概要

　ITER トリチ ウ ム 水処理 シ ス テ ム で は トリチ ウ ム 濃度 3．7
x ⊥eii　Bq／kg の トリ チ ウ ム 水 を 20　kg／h の 処理 流 量 にて 処

理 で きる よ う設計 され て い る ［21］，こ の 量は 主 に ホ ッ トセ

ル を触媒酸 化 吸 着 除 去 方 式 の トリチ ウ ム 除 去 シ ス テ ム で 除

染す る結 呆 生 じ る再 生 水 に由来す る．対 し て 透 過 に よ りプ

ラ ズ マ 第
一壁 冷却水に混入す る ト リ チ ウ ム 量 に 関 し て は，

ベ リ リ ウ ム 第
一

壁 を透過 し冷却水 に 混入 す る トリチ ウム の

量 の 解析評価が 進展 した 結果，ITER 運転開始後10年日 に

お い て も〜10
−4g

／day程度と評価 さ れ，定常的 に トリチ ウ

ム 水処理 シ ス テ ム に て 冷却水 を処理 す る必 要 は ない と評 価

され て い る．

　図 1 に 1TER 向け トリチ ウ ム 水処理 シ ス テ ム の 構成 を機

能 別 に 区分 した 図 を示す．ITER 向け トリチ ウ ム 水処理 シ

ス テ ム は トリチ ウ ム 成分 を水素 ガ ス か ら水へ 移 行す る機能

を担 うLPCE 塔 と ト リ チ ウ ム 水 を トリチ ウ ム ガス へ 変換 さ

せ る電解槽を中核 に 構成 さ れ る．LPCE 塔 で は触媒を用 い

た化 学 交 換 反応 を行 うの で ，トリチ ウ ム 分 離 性能 に 悪影響

を及 ぼ す物 質 の 濃 度 を事前に 低減す る 前処理 シ ス テ ム が 必

要 とな る．LPCE 塔 に て 濃縮 さ れ た トリ チ ウ ム 水 は電 解槽

に お け る 電気分解 に て 水素ガ ス に 変 換 され る．発 生 した水

素 の
一

部は 1・リチ ウ ム 水素精 製 シ ス テ ム に送 られ水素同位

体 ガ ス 以外 の 不純 物 成分 を除 い た 後に 極低温 に て 運 転 さ れ

團 匝 〉

水 蒸気
一

水 素

トリチ ウム 水 前処 理 系統
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る深冷蒸留水素同位体分離 シス テ ム に送 られ燃料純度 に ま

で濃縮 され る．電解槽 に て発生 した水素 ガ ス の うち トリチ

ウ ム 水素精製 シス テ ム に送 られ る以外の 水素は再 び LPCE

塔 に戻 す．LPCE 塔内 に て トリチ ウ ム 成分 を ガ ス か ら水 に

移行 させ る こ とで ， ト リチ ウ ム 成分 が
．
卜分 に少 な くな っ た

水素 ガ ス が LPCE 塔 上 部か ら得 ら れ る ．こ の ガ ス は排 気 シ

ス テ ム に て 希釈 し環 境 に放 出す る．ITER トリチ ウ ム 水処

理 シス テ ム は LPCE 塔 E部 に通 常 設 け られ る 再結合 シ ス テ

ム を廃 して ，代わ りに 天 然水 を LPCE 塔 に供給する こ とで

設 備規模 を さ らに小 さ くす る 工 夫が採 用 され て い る．電解

槽 に て 発 生 した 酸素は 酸素精製 シ ス テ ム に て トリチ ウ ム 成

分 を除き排気 シ ス テ ム に 送 られ る ．設計結果 は 実現 性 が 高

く，完成度 の 高 い 設 計 と し て 国際協力 の 下 進 め ら れ た

ITER 設計活動 に お い て トリチ ウム 水処理 シ ス テ ム の 標準

設計 に採用された．次 に各シ ス テ ム の 詳細 を紹介す る．

（a ）前処理 シス テ ム

　前処 理 シ ス テ ム は LPCE 塔 にお い て トリチ ウ ム 分 離性能

に悪影響を及 ぼす 物質 を事前 に 除去す る 役割 を担 う．具 体

的に は トリチ ウ ム 水 に 含 ま れ る 陰 イ オ ン，金属 イ オ ン ，有

機物 を樹脂槽，活 性 炭 槽，フ ィ ル タ
ー

の 順 に 通す こ と で 除

去す る．前処理 シ ス テ ム で は LPCE 塔で 1週 間に て 処理 を

す る トリ チ ウ ム 水量を 7時 間で 前処理 す る こ とがで きる設

計 と す る ．樹脂槽で は イ オ ン 除 去 効率が 104とな る 設計 と

し，樹脂槽 は 3 年 ご との 交換を前提に そ の 樹脂容量 を決定

した．樹脂槽 は樹脂の 交換が容易な カートリ ッ ジ方式 を採

用 した．活性炭 槽 は トリチ ウ ム 水に 含 まれ る有機物の 除 去

を 目的 と し，TOC （Total　Organic　Carbon）が 2mg ／kg 以下

とな る よ うに 設計 した．有機物の 活性 炭 へ の 吸着平衡式に

関 して は Freundrich式を採用 し， 有機物の 中 で 活性炭に て

除 去 しに くい 酢酸 の 定数 を用 い て 活性炭槽 の 設計 を 行 っ

た ．活性炭槽 は 毎年の 交換 を 前提 に そ の 活性炭 容 量 を 決 定

した．活性炭槽 も交換 が 容易な カ
ートリ ッ ジ 方式を採 用 し

た．フ ィ ル タ
ー

は トリチ ウ ム 水 に含 ま れ る 懸 濁浮遊 成 分 の

除 去 を 目的 と し，Depth　Type フ ィ ル ターと 1pm の Screen

Type フ ィ ル ター
の 積層 と した．積層 フ ィ ル ターは 3 年 ご

との 交換 を前提 と し交 換 が容 易 な カ
ートリ ッ ジ方式を採用

した．前処理 が 完 了 した トリチ ウ ム 水 は LPCE 塔 に 供給す

る 際 に トリ チ ウ ム 濃度 に 変動が 生 じな い よ う，十 分 な容量

を持つ 貯槽 に貯蓄 さ れ る．貯槽 に貯蓄され た前処理 済 み の

トリチ ウ ム 水は ポ ン プ に て 順次 LPCE 塔 に供給 され る，

〔b｝ 交換塔シス テム

　LPCE 塔 は 「ふ げん 」の 「重水精 製 装 i．II」にて 十分な実

績 を有す る気液分離型 ［12，15］を採用 す る．気液分 離 型 の

概 念 図 を 図 2 に 示す．ITER −WDS に 用 い る 気液分 離 型

LPCE 塔の 単位 トレ イ高 さ は 「ふ げん 」の 「重 水精製装置 H 」

と 同様の 0．3m （疎水性白金触媒層 とデ ィ ク ソ ン リ ン グ 充填

層 の 層 高 はそ れ ぞ れ 0，056m およ び 0．16m ）で ある．内径は

「ふ げん」よ り大 きい 489mm と なる ．　 LPCE 塔は 建家高 さ

を考慮 して 2 塔 に分割 した．LPCE 塔の 運 転温 度 は 70℃ と

した．運転温度 に 関 して は，第
一

に 同 位 体 交換 反応 の 平衡

定数は 温 度が低 い ほ ど大きくな り，同 位 体 分 離 の 観 点 か ら

は 運 転 温 度 は低 い 方 が 有利 とな る ．第二 に 気 液 分離．型 で は

　 70°C

持）

図 2　気液分離 カ ラム の 内部構造 （単位 ユ ニ ッ ト），

水蒸気 を介 し て 2 段 階 反 応 で ト リチ ウ ム 水 の 濃縮 を行 う
が，水蒸気 は反応 に重要 な 同位体 キ ャ リ ア の 役割をして お

り，塔内の 水蒸気量 は多い こ とが 望 ま しい ．水蒸気量 は飽

和水蒸気量 で 制限され る た め，水蒸気量 を多くす る に は運

転温 度 は高 い こ とが 望 ま しい ．両者の 兼ね 合い で 運 転温 度

が 決定 され た．交換塔 には 温水 ジ ャ ケ ッ トを設け て ，運 転

温度が
一

定 に保た れ る ように す る．LPCE 塔 に て使 用 す る

触媒 の 寿命 は LPCE 塔 の 運 転計 画 に 大 き な 影響 を 与 え

る．ITER の LPCE 塔 で 川 い る ス チ レ ン ジ ビ ニ ル ベ ン ゼ ン

共重合体 に 白金 を担 持 させ た Kogel 触 媒 は 「ふ げ ん 」 の

LPCE 塔 に て 使 用 さ れ た もの と 同 じ もの で あ る．「ふ げ

ん 」 で は 運転開 始 以 来，触 媒 を交 換 す る こ となくそ の 活性

を維 持 し続けて い る 実績 が あ る ．こ の こ とか ら Kogel 触媒

は 失活 時 に取 り替 え が 可能な よ うに 設 計上 の 配慮 を す る

が ， 実 際 に は 高濃度 の トリ チ ウ ム 水 に常 に曝 さ れ て放 射線

に よ る 高分子 劣 化 を起す
一

部分 を 除い て LPCE の 運転計 画

に 影響を与える頻度 に て Kogel触媒 の 性能が交換を必要と

す る ま で 低下す る こ とは ない と評価 して い る．LPCE 塔頂

に は凝縮 器 を配 し，水蒸気 を凝縮させ る こ とで環 境 中 に排

出す る 水素 ガ ス に 同伴す る水蒸 気量 を低減させ る．また凝

縮器 に て 凝縮 した水蒸気 は 70℃ まで 再加温 しLPCE 塔 に戻

す．

（c ） 排気 シ ステ ム

　 CECE シ ス テ ム で は LPCE 塔上 部 に 再結合器 （リ コ ン バ

イナ
ー一
）を配し，電解槽 にて 発生す る酸素 と LPCE 塔 にて

処理 した トリ チ ウ ム 減損水素 ガ ス を反 応 させ て 水 に し，そ

の 水 を再 度 LPCE 塔 上 部 か ら供給す る こ と が 一般 的 で あ

る．しか し再 結 合 器 は 水 素 爆 発 防 止 の 観点か ら水素 を爆発

下 限 界 を 十分に ド回 る 100倍 程 度 に希 釈 した 後 に 水素 と酸

素 を再 結 合 させ る 必 要 が あ る．ITER の ように大 型 CECE

シ ス テ ム とな る と，水素ガ ス 量 が 多くな る た め に膨 大 な希

釈 ガ ス が 合わ せ て 必 要 とな る こ とか ら再結合器の 規模 は極

め て 大型化する ．また 再 結合 器は大 量 の 水素を取 り扱 うた

め，爆発 の 潜在的危険性 が あ る．大 量 の トリチ ウ ム を取 り
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扱 う施設に おい て 爆発 の 潜在 的危険性 が ある 大 型 再 結 合 器

を配する の は 施設の 安全性 ， 特 に ト リ チ ウ ム 閉 じ込 め の 観

点か ら避 ける べ きで ある と判断され る．よ っ て ITER トリ

チ ウ ム 水処理 シ ス テ ム で は 再結合器 を排 除 し， 代 わ りに

LPCE 塔 におい て 1・リチ ウム 濃度を十分 に低減させ た水素

ガ ス お よび 水蒸気 は希釈排 気 し ， LPCE 塔上 部 に は 再結合

水 に 代 わ り天 然水 を供 給す る案が 採用され た．希釈排気 ラ

イ ン に は防爆 を考慮 し原理の 異なる 2 種類の フ レーム ア レ

ス タ
ー

［22］を直列に備える．Crimp　Meta1 型 フ レーム ア レ

ス ターは消 炎 機 能 を有 し LPCE 塔 に 炎が伝播す る こ とを防

ぐ役 割 を担 う．Sea1　Pot型 フ レ
ーム ア レ ス タ

ー
は 水封機能

に よ り水素ガ ス ラ イ ン に 空 気が 混 人 す る こ とを 防ぐ役割 を

担 う．環境 に 排 出 す る水 素 ガ ス は爆発下 限界で あ る 4％ を

十分 に 下回る 1 ％ と な る まで 希釈 さ れ た後 に 環 境 へ 放 出 さ

れ る．

（d｝電解 シ ス テ ム

　電 解槽で は LPCE 塔 に て 濃縮 した ト リチ ウ ム 水 を電 気分

解 して 水素 ガ ス にす る．高濃度の トリチ ウ ム 水 を処理 す る

電解槽 は以 下の 条件 を満た す こ とが 求め られ る．

　 1）水の 電 解 につ い て 十 分 な実績を有 し，単位装 置規 模

　　　 あ た りの 電 解性能が すで に 実用的 な レベ ル に達 して

　　　 い る こ と

　 2） トリチ ウ ム イ ンベ ン トリーが 小 さい こ と

　 3） シ ス テ ム 構成 が シ ン プ ル で ある こ と

　 4 ）メ ン テ ナ ン ス 時 の トリチ ウ ム 除染が 容易 で あ る こ と

　 5 ）高濃 度 トリチ ウム 水使用環境 に 対 し，耐久性が ある

　 　 　 こ と

現 峙 点 に お い て こ れ らの 条 件 を す べ て 満 た す 電解槽 は な

く，条件 をで きる だ け満た す 電 解槽 を選択す る 必 要 が あ

る．ITER の WDS の 設 計上 の 良きお 手本 と な っ た 「ふ げ ん」

の 「重 水精 製 設備 H 」は，当時 に おける実績か ら フ ィ ル ター

プ レ ス 型 ア ル カ リ電解槽 ［15，23］が 使 用 さ れ ， ア ル カ リ 竃

解槽 は
・
卜分 な実績 を積 んで き た とい える．しかしア ル カ リ

性電解助剤 （KOH ， 15wt％ ）を使用す る こ の 方式 は，ア ル

カ リ を取 り除 く工 程 を必要 と し シ ス テ ム 構成 は複雑 とな

る．ア ル カ リ電解槽 を ITER に適 用 す る場合 で は，開放検

査に おける 除染時に ア ル カ リの 使用 に起因す る 困難が 伴う

こ とが 想定 され る ．

　 対 して ア ル カ リ性電解助剤を用 い ず また ア ル カ リ電解と

比 較 し少 な い トリチ ウ ム イ ン ベ ン トリ
ーに て 電解を行える

電解槽に 固 体高分子電解質 （SPE ； S〔｝1id　Po！ymer 　 Electro−

lyte）を使用 す る SPE 電 解 槽 が あ る．　 SPE 電解槽 は 電 流 密

度 IA ／cm2 ，連続 通 電 時間 30000h と電 解性 能 E，十 分な 実

績 を有 し，商業的 に 水素 ・酸 素 発 生 装 置 と して 販 売 され て

い る 実績が あ る ［24，25］．SPE 電 解 槽 の 構造を図 3 に 示す．

ア ノ
ー

ドと カ ソ
ードの 問に イ オ ン 交換膜 を挟み 込ん だ 構造

で あり，水素 イ オ ン が ア ノードか ら イ オ ン 交 換 膜 を介 し カ

ソ
ードへ 移 動 す る．SPE 電解膜の 製膜工 程の 進 展 に よ り小

さ い 液イ ンベ ン トリ
ーに て 電 解が 実現 して い る こ と は ト リ

チ ウ ム イ ンベ ン トリー低減 の 観点か ら非常 に 魅力的 な特徴

とい える．イ ンベ ン トリ
ーは 同様 の 電解性能 を有す る ア ル

カ リ電解槽 の 1〆10程度 に ま で 低 減 で きる．SPE 電解槽 の
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図 3　 固 体高分子電解槽 の 概念図．

ITER へ の 採用 を想定 した 場合も処理 流 量 の 増加要 求に 対

して は膜を積層 させ る こ とに よ り装 置規 模 を大 き くす る こ

となく柔軟 に 対応す る こ とが 可 能 とな る．電解液中の イオ

ン 濃度 に 関 して は十 分 な管理 が 必要で あり，イオ ン交換樹

脂 に て 金 属 イ オ ン の 除去を行 うと と もに 配管か らの 金 属 イ

オ ン の 溶解抑制 の た め チ タ ン配管 を用 い る等の 特別 の 配 慮

が 必 要 と な る．しか し ア ル カ リ を用 い な い 方式で ある た め

除染 は ア ル カ リ電解槽 と比 して 容易 に行える．SPE 電解槽

の ITER へ の 適 用 に は 高濃 度 トリチ ウム 水使用 環 境 に 対す

る高分 子 材 の 耐 久性 評価 が 最も重要 な R＆D 項 凵と な っ た．

高濃 度 トリチ ウ ム 水使用環境 に 対す る高分 子 材 の 耐 久性 は

トリチ ウ ム水 の 濃度 に 依存す る，設 計 にお い て も電 解槽 は

少なくと もメ ン テ ナ ン ス 期間か ら次の メ ン テ ン ス 期問 まで

の 2 年 の 期間中 は 健 全 に 運 転で きる こ とが 不可 欠 で あ り，

R＆D の 結呆 か ら電解槽で 取 り扱 うこ とが で きる ト リチ ウ

ム 水濃度 L85　x 　1013　Bq ／kg が導か れ た．　SPE 電解槽 にお け

る トリチ ウ ム 水濃度が 決 ま る こ とで マ ス バ ラ ン ス か ら深冷

蒸留水素同位体分離 シス テ ム へ 送 られ る 水素 ガ ス 流量 が

280　mo レh と決定 され る．こ の 水素ガ ス 流量 は深冷蒸留水

素 同 位体分離 シ ス テ ム が 処理 す る トーラ ス 排 ガ ス の 最大

320moレh と同等 の 大 き な流 量 で あ る．現 時点 に お ける 技

術 で は LPCE にお け る トリチ ウ ム 水 の 濃縮限界を SPE 電 解

槽 に 使用 して い る 電解膜等の 高分了材料 の トリチ ウ ム 水耐

久性 が 決 め て お り，深 冷蒸留水素同位体分 離 シ ス テ ム に大

き な流 量負荷 をか けて い る 点 は 今後の 改善課題 と して 智意

す る 必 要が あ る．

　 電 解 シ ス テ ム は SPE 電 解槽本体 の 他 に 水素 セ パ レ
ー

タ，酸素セ パ レータ，循環液貯槽，循 環 ポ ン プ，循 環 液 冷

却器，循環液樹 脂 槽，循 環 液 フ ィ ル タ，塔底液貯槽，塔底

液 ボ ン プ，塔底 液 冷却 器 ， 塔底液樹脂槽 に よ り構 成 さ れ る．
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SPE 電 解槽 は LPCE 塔 にて 濃縮 され た トリチ ウム 水 を電気

分解す る が ， 高濃度 の トリ チ ウ ム 排水 が 生 じた 場合 は

LPCE 塔を通 さず直接 電 解槽 に 供給 し電気分解す る．断面

積 750cm2 の セ ル をユ00セ ル積層 した SPE 電解槽 （30　Nm3 −

HL，fh）を 2 基，予 備機 1 基 の 計 3 基 を 並列 に配 し， 最 大 60

Nm3fh の 水素 を発生 させ る．高分 子 シ
ー

ル 等の 使用 に よ

り完全 な気密構造を取 り得 な い 電 解槽 は気密格納容器 に収

納 す る こ と とな る．電解槽 を透 過 また は漏 洩す る ト リチ ウ

ム は気 密 格納容器 を窒素パ ージ す る こ とで 除去す る．格納

容器 内の トリチ ウ ム は 常時モ ニ ターを行 う．

（e ） ト リチ ウム 水 素精製シス テ ム

　電 解槽で 生 産 され た 濃縮 トリチ ウ ム ガス の
一．
部 は ト リチ

ウ ム 水素精製 シ ス テ ム に送 られ水素同位体 ガス 以外 の 不 純

物成分 を除い た 後に極低温に て 運転 され る 深冷蒸留水素同

位 体分離 シス テ ム に 送られ燃料純度に まで 濃縮 され る ．し

か し電 解槽 で 生 産された 濃縮 ト リチ ウ ム ガ ス は 70℃ の 温

度に お ける飽和水蒸気を同伴 し ， また 電解膜 を介した 透過

に よ り微小 酸素 を含 む．対 して 水素 同位 体 分 離 シ ス テ ム は

水素 ガ ス を 20K まで 冷や して 液化 させ 蒸留 に よ り同 位 体

を連続分離す る深 冷 蒸 留 法 を採用 して お り， 極低温 で の 水

素 ガ ス の 取 り扱 い を要 す る．トリチ ウ ム 水素精製 シ ス テ ム

は水素 ガ ス 成 分以 外の 成分 を完全 に除去 し，水素同位体 の

み を ISSへ 供 給す る 役割 を担う．トリチ ウ ム 水素精製 シ ス

テ ム は水素冷却器，水素 シ
ー

ル ポ ッ ト，
パ ラ ジ ウ ム 合金 膜

分離 装 置，精製水素冷却器，精製水素 プ ロ ア ， ブ リードガ

ス 冷却器 ， 水素昇圧 プ ロ ア か ら構成され る．電解槽で 生産

された濃縮 トリチ ウム ガス は水素冷却器，水素 シール ポ ッ

トにて 水蒸気濃度を低減させ た 後，パ ラ ジ ウ ム 合金膜分離

装 置に 供給す る．パ ラ ジ ウム 合金膜 分離装 置で は 水素同 位

体ガス の み が パ ラ ジ ウム 合金膜を透過す る こ とに よ り，水

素が 高 純 度 に 精 製 さ れ る．パ ラ ジ ウ ム 合 金 膜 に お け る 未 透

過 ガ ス は LPCE 塔 へ 戻す．パ ラ ジ ウ ム 合金 膜分離装置 は

350℃ で 運転 され る た め，高 温 金 属 を介 した トリ チ ウ ム 透

過 が予想 され る ．対策 と し て パ ラジ ウ ム 合 金膜 分 離装 置 は

気 密 格 納 容 器 に 収納 す る ．パ ラ ジウ ム 合金膜 を透過 する ト

リチ ウ ム は気 密 格 納 容 器 を 窒 素パ ージ す る こ とで 除 去 す

る ．格納容器 内の トリチ ウ ム は常時モ ニ タ
ー

を行 う．

（f） 酸素精製シス テ ム

　電解槽 で 生 産 された酸素 ガ ス は ， トリチ ウ ム 成 分 を含 む

70℃ の 温 度 にお ける飽和水蒸気 を同伴 し ， また電 解膜 を介

した透過 に よ り トリチ ウ ム ガ ス を含 む．電解膜を介 した透

過 に 起因す る トリチ ウ ム ガ ス は濃 度 が 極 め て 低 くトリチ ウ

ム 濃度 の 低減化措置を行う必要 は ない ．対 して酸素 ガ ス il．r

の 水蒸気形 トリチ ウ ム 成分 は有意な量 で ある ため，酸索 を

ITER 　1・リチ ウム プ ラ ン トの 排 ガ ス 処理 シ ス テ ム に 送 る前

に水蒸気形 トリチ ウム 成分 を除去す る 酸素精製 シ ス テ ム が

必 要 と な る．酸素精製 シ ス テ ム は 酸素 冷却 器，酸 素脱湿器，
酸素 再 生 プ ロ ア，酸素 シ

ー
ル ポ ッ トに よ り構 成 され る．酸

素 ガ ス に含 まれ る水蒸気は酸素冷却器内で の 2℃ の 冷媒 と

の 接触 に よ り大部 分 が 凝 縮 に よ り除 去 され る．次 に 酸素 ガ

ス を モ レ キ ュ ラ
ー

シ ープ が 充填 され た 酸 素 脱 湿 器 に 供 給

し，水 分 を十 分 露 点 の 低 い 状 態 に まで 低減 し ，
ITER トリ

チ ウ ム プ ラ ン トの 排 ガ ス 処理 系 に 送 る．酸素脱湿器 は 2基

で構成 し定期 的 に 切 り替える ．酸素 ガ ス の 脱湿 を行 っ て い

な い 酸素脱 湿 器 は も うひ とつ の 酸素 の 脱 湿 を実施 して い る

酸素脱湿器を出 た水 分 の 十 分 に 低減 さ れ た ガ ス を加熱状態

で 流す こ とに よ り再生 す る．厠収された トリチ ウ ム を 含む

水 は酸素 シ
ー

ル ポ ッ トを通 して，LPCE 塔底 の 濃縮 トリ チ

ウ ム 水を貯留 した塔底液貯槽へ 送 られ る．

（9） その 他の シス テ ム

　そ の 他の シス テ ム と して はLPCE 塔 に供給する 70℃温水

を製造 ， お よび 冷却器 に 供給す る冷媒 を製 造 す る ユ
ー

テ ィ

リテ
ー

シ ス テ ム ，設 備 の 開放点検を行 う際に LPCE 塔，電

解 シ ス テ ム ，酸素精製 シ ス テ ム な どか ら 内部 の トリチ ウ ム

を含む 水 を抜き出 して 貯蔵す る ドレ ン シ ス テ ム ，設 備 の 開

放点検を行う際に 通気乾燥 お よび 真空 乾燥 に よ り開 放す る

機器 の トリチ ウ ム を低減 させ る 乾燥 シス テ ム が ある ．

2．3　固体 高 分 子 電解槽 に使用 する高分 子材 の放射線耐久性

　SPE 電 解槽 の ITER へ の 適用 に は 高濃度 トリチ ウ ム 水使

用環境 に 対す る 高分子材 の 耐久性評価 が 最も重 要 な R＆D

項 回とな っ た．高分 子 材 の SPE電解槽 に 使用され る高分 子

材 は 電解膜，0 リ ン グ ゴ ム
， 電気絶縁 シート［24，25］で あ

る．トリチ ウ ム の 放射線は β 線で，そ の 最 大 エ ネ ル ギーは

わず か 18keV， 平均エ ネル ギーは 5，7　keV と放射線と して

は弱 い 部類とい え る．また水中で の 最大飛程 が 0，0005cm

（空気中 ：0．65cm ）で あ る こ とか ら物質中 に トリチ ウム が

含 まれ る と β 線 の エ ネル ギーは，すべ て その 物質 に吸 収 さ

れ て し まうもの と考えられ る．よっ て β 線 に よ る 劣化 ・損
傷に 材料 の 含水特性 が 大きな影響 を与 え る と予想 され た ．

電 解 槽 の 心臓 部で あ る ナ フ ィ オ ン 電 解膜 は放射線 に対す る

耐久性が 低 い こ とで 知 られ る ホ リ テ トラ フ ル オ ロ エ チ レ ン

（PTFE ）を骨格 に 持 ち ， また 含水率が 高 く水分 子 は 殆 ど均

一に 膜 内 に 分散 して い る と し て 考え る必 要が あ り，放射線

に よ る劣 化
・
損傷 が 最も懸念された．高分子 材が 電 解槽内

に お け る トリチ ウム 水 iVt．R 　9．25　×　10］2Bq
／kg に 2年間 曝 さ

れ た 場合，そ の 吸収線量は 530kGy とな る．

　図 4 に ナ フ ィ オ ン 電解膜 の 強度の 線 量 に よ る 変化 を示

す．強 度 は ナ フ ィ オ ン主 鎖 の 劣化度合 い を 示 す指標 と な

る．ナ フ ィ オ ン 電 解膜 は PTFE 同様 の 数百 kGy で 完全 に 劣

化 して し まうと当初 は 予想 され て い た．確 か に 空気雰囲気

下 で 照射 を した場合 は PTFE 同様 の 結 果 とな っ た が 浸漬 ド

で照 射を し た場合 は 1600　kGy 超の 耐久性 が あ る こ と を見

い だ した．こ れ は劣 化 反 応 が．ヒに 酸素 の 存在 下 で 促 進 さ

れ，溶存 して い る酸素量が 少 な い 水 を ．一
様 に 含水 した 浸 漬

状 態 で は 劣化反応が 抑え られ て い る た め で あ る．ま た放射

線 に よ る高分子材料の 破壊 に 関 して は ， 放 射線 が 直 接的に

高分 子 主 鎖 を切 断す る こ とで 強度低 下 を起 こす の に加え，
高分子 が 水 に浸 か っ て い る場合 は放射線 と水 との 作用 に よ

り生 成す る 活性 な中 間 体 ， 例 えば OH ラ ジ カ ル 等の 反 応で

強 度 の 低下 が さ ら に 促進 さ れ る 懸念が あ っ た．しか し水 に

浸漬させ た 試料 と脱気 させ た 試料をY 線照 射 して 強 度 を比

較 し た 場合 ， 含水に よ る強 度低下は あ る が浸漬時 に活性 な

中問体 が 劣化 を促進 させ る こ とが な い こ と を 明 らか と し
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た ．こ れ は ナ フ ィ オ ン が OH ラ ジ カル に 対 して 反応 性 が極

め て 低い フ ッ 素材料で あ る こ とに よ る 匸26］．

　図 5 に ナ フ ィ オ ン 電 解膜の イ オ ン 交換能の 線量 に よる 変

化 を示す．強度はナ フ ィ オ ン 側鎖の 劣化度合い を示す指標

と な る，イ オ ン 交換能の 変化から側鎖ス ル ホ ン 基の 脱落は

500kGy 強 か ら緩や か に 始 まる こ と を明 らか と した．側 鎖

の 劣化 は主 鎖の 劣化 よ り遅 れ て 顕 在化す る とい える．設計

で は 1600kGy に お い て 2割の イオ ン 交換能低下 を見込ん

で お け ば よ い こ と を明 らか と した，

　図 6 に ナ フ ィ オ ン電解膜か ら溶 出す る フ ッ 素量の 線量 に

よ る 変化 を示す．電 解槽 の 構成材料 の 劣化，特 に 重要な構

成要素で ある電解膜 の 強度低下お よ び イ オ ン 交換能低下 を

運 転 中 に非破壊 に て 判断す る こ とが で きる指標 を確立 させ

る こ とが 重 要 で あ る．実 験 か ら容易 に測定 で きる 溶出フ ッ

素量 は 主鎖 の 劣 化 を示 す 強度 お よ び 側鎖 の 劣化 を示す イ オ

ン交換能 とそ れ ぞ れ確か な再現性を有す る相関関係を有す

る こ と を明 らか と した．この こ とを利用 して 溶出 フ ッ 素量

か ら電 解膜 の 劣 化 を判 定す る 手法 は 有効 に 作用す る と考え

て い る ［27］．

　劣化 にお い て線種 の 違 い が 与 え る 影響 に つ い て は γ線 と

電 子 線 の 結果 の 比 較 か ら線種 の 違 い に よる劣 化 挙 動 の 変 化

が ない こ と を確認 して い る．また劣化 にお い て 線量率 の 違

い が 与 え る影響 に つ い て も 0．5〜10kGy ／h の 範 囲 で 違 い は

殆 ど見 られ なか っ た．こ の こ とか ら γ線や 電子線で 得 られ

た データか らナ フ ィ オ ン 電解膜 の 高濃度 トリチ ウム 水浸漬

に対す る 放射線耐久性 を評価 で き る と考えて い る．

　SPE 電 解槽 を構成す る O リ ン グ ゴ ム で は放射線 に 対す る

劣化が 少 ない うえに，水素透過性が低 く，劣化 に よ る有機

物の 溶出が ない こ とが求め られ る．様 々 な ゴ ム を精 査 した

結果，バ イトン ゴ ム が 最適で あ る こ と を見 い だ した．また

電気絶縁 シ
ートに は放 射線耐 久性 が あ るポ リ イ ミ ドを採用

す る こ とで 目標 と して い た電解槽 の 530kGy まで の 放射性

に対 す る耐 久 性確保 の 見通 し を得 た．現在 は研究計画 の 最

終段階で ある トリ チ ウ ム 水 を用 い た長 期耐久性確証試験 に

移行 して い る．

3．液相化学交換塔の塔内構造 の最適化 にむけて

3．1　液相化学交換塔の 内部構造

　液相化学交換塔 を用 い た水
一
水素化学交 換 反 応 法 と は ，

反応流体 を水素ガ ス ，水蒸 気 ， 水（液体）の 3 種類 と し，白

金触媒の 作用 に よる 水素ガ ス
ー
水蒸気問の 同位体交換反応

と， 親水性充填物 に よっ て 促進 され る水蒸気
一
水間の 気液

交換反応 とに よっ て ，水素ガ ス 中 の 重い 水素 同位体を，水

蒸気 を経て水へ と濃縮す る同位体分離法で ある ．通常，垂

直 に設置 した管の 中 に 白金触媒 と親水性充填物 を詰 め た 反

応塔 に，水素 ガス と水蒸気 を上向き に，水 を下 向 きに流 し

て 向流 接触 させ，上 述 の 2種 の 交換反応を繰 り返 し行うこ

と に よ り濃縮度を高め る．
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　液相化学交換 塔 の 内部構造に 関す る既往 の 研 究 成果 と し

て 画期的 な もの は，世 界的 に み て もほ と ん ど 唯
一

で あ っ

て ，それは 理研 の磯村 らに よっ て 考案された気液反応分離

型 交換塔 で あ る ［28］．白金触媒の 表面 が 水 に 覆われ る と

徐 々 に活性 を失 うこ とが 古 くか ら知 ら れ て い る．気液反応

分 離 型交換 塔 は，水が 触媒 に接触せ ず に流 れ る よ うに 内部

構造をコ匚夫 した もの で ，原理 的 に 優れ てい る．15年を超 え

る 実績が あり［29］，液相化学交換塔の 内部構造 と して
一

つ

の 最適解で ある とい える．あ えて 難点 をあげ れ ば，複雑 な

内部構造の た め コ ス トが 高 い こ とで あ る．

　
一

方，疎水性の 担体 に 白金 を担 持 させ た 水 に濡 れ に くい

触 媒 が 開発 され て い る ［28，30］．そ れ らの 疎水性触媒を用

い れ ば，円 管 に 触媒 と充填物 を詰 め た だ けの 簡 単な構造

（トリク ル ベ ッ ド型）の 反応塔を適用 で きる．この あた りの

背景 は 限 られ た 紙面 で は 舌足 らずな と こ ろ もあ り ， 詳細 は

文献［28，30］に委 ね た い ．こ こで は，内部構造が簡単 で低 コ

ス トで ある トリク ル ベ ッ ド型 液相化学交換塔 の 充填構造 の

最適化 に む けて ，名古屋大学 で行 っ て い る基礎的な研究 に

つ い て紹介する．

3．2　層状充填塔と均
一

混合充填塔

　本研究で は，疎水性自金 触媒 と して Kogel 触媒 （昭 光 通

商製，粒径 4．5〜5．5m 【n ，自金担持量 1．O　wt
−
％ ），親水性充

填物 と し て Dixon　gauze　ring （東 京特殊金 網製，直径 6mnl
，

高 さ 6mm ）を用 い た．こ れ らを図 7 に示す．疎水性白金触

媒 と親 水 性 充 填 物 を，そ れ ぞ れ 交互 に層 状 に充 填 した 液相

化学交換塔 を こ こ で は層状充填塔 と呼ぶ ．通常 ， そ れ ぞ れ

の 層 の 高さ は ， 触媒反応 と気液交換反応の そ れ ぞ れ の 反 応

が 十分平衡 に達す るの に必 要 な長さとす る．と こ ろ で，そ

の よ うに決め た 充填層 の 高 さ は最適 だ ろ うか．

　図 8 に示す よ うに ，触媒 と 充填 物 の 総 量 を変 え ず に，

触媒層

吸収層

　 1cm
ト

　∬
せ
掌曜母彈焼
鳶

　 1cm
ト

諍

Kogel触媒　　 Dix。n　gauze　ring

図 7　 液相化学交換 塔 の充 填 物 ，

（親水性充填物の層〉

⇒ ⇒

図 8　 層状充填塔に お ける層 の 重ね方．

⇒

各 々 層高さ を半分 に して交 互 に積み重ね，繰 り返 しを倍 に

した ら どうなるか．結 論 を先 に い え ば，濃縮 性 能が 向 上 す

るの で ある．

　こ れ は次の よ うに説 明 で き る．カギ は触媒層 に あ る．水
索 ガス と水蒸気 は 共 に 塔内 を ヒ向 き に流 れ て お り，触媒反

応 は並 流 反 応 で あ る．物質移動の 推進力は こ れ ら 2 流体の

濃度差 なの で ，並 流 反 応 で は 流 れ が 進む ほ ど 2 流体問の 濃

度差 は 小 さ くな り推 進 力も減少する ，つ まり触媒層の 下 方

で 濃度変化 が 大きく， 上方は濃度変化が小 さい ，そ こ で，
触媒反応が平衡 に 達す る前に気液交換反応を差し挟 み，水

蒸気中の 重成分を水中に移すこ とで，水索 ガ ス と水蒸気問

の 濃度差 が 再び大 きくなり推進力が 回復する．以 上 の 説明

か ら ， 同 量 の 充填物 を用 い て も，そ れ らの 層 を で きる だ け

細 か く繰 り返 す ように 充填す る こ とで 濃縮性能が 向上 す る

と考えられる．で は，際 限 な く細 か くし た ら ど うな るか．

層状充填塔 均
一

混合充填塔

図 9　 ガ ラ ス 製充填塔 内の充填の様子．

図10　液相化学 交換塔 と電解槽 を組 み 合 わ せ た 水素同位 体分離 実

　 　 験装置 の 概要．
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図 11 異 なる 充填形式の 反応 塔の 全 分離係数の 比較．

1．0

　白金 触媒 と親水性充填物を混合 し，各 々 塔内 に 均
一に分

布 す る よ う充 填 した 液 相 化学 交換塔 を こ こ で は 均
一

混合 充

填 塔 と 呼ぶ ．層状充填塔 よ りも均
一

混合 充 填塔 の 方が 濃縮

性能 は 高い と予想 し，そ れ らの 性 能 を実 験 に よ り比 較 した

［31］．本研究で 用 い た そ れ らの 充 填 塔 を図 9 に示 す．

　実験 は軽水素
一重 水素系で行 っ た．実験装置の 概略 を図

10に示す．反応 塔は 内径 2．5cm ， 有効塔長 60　cm で ，操作

圧 力 ， 温 度 は 10亅kPa，70℃ で ある．　 SPE 電解槽で 発 生 さ

せ た重水素を富化 した水素 ガ ス と加湿器 で発 生 させ た 水蒸

気 とを飽和 させ，塔下 部 よ り供 給 した．塔頂か らは蒸留水

を供 給 した．図 10に サ ン プル と示 した 各部 の 重水素濃度 を

測定 し，濃縮性能を得 た．濃縮性能 の 指標 と して，全 分 離

係数 αβ（≒ x ！z ）を用 い た．x，　 z は そ れ ぞ れ抜出水 ， 抜出水

素 ガ ス の 重 水素 モ ル 分 率 で あ る．αβの 値が 大きい ほ ど濃縮

性能 が高 い ．図 11に 全分離係数 の 比較を示す．本実験 の 範

囲 で は ， 均
一

混合充填塔 の 全分離係数が 層状充填塔 の そ れ

に 比 して 2倍程 も大きく，予想が 正 しい こ と が 実 証 さ れ

た ．同 じ 充填物 を 同量 用 い て も，充 填方法を変えた だけで

性 能 が大 き く変 わ る こ とは興 味深 い ．

3．3 触媒の 充填割合

　白金触媒 と親水性 充填 物 の どち ら も 2種 の 反応 を行 うた

め に そ れ ぞ れ 必 要 で ，か つ 限 られ た 塔内空 間に 充填する の

だ か ら， そ れ らの 充填割合に は 最適値 が存在する は ずで あ

る，Kogel触媒 の 充填割合 を次式 で 定義す る．

… 麟 充填船 饗嬲i雛辮

25

：：
20

更

15

10

ぐH5 ．0

0．0
　　0

．
♂

．…　　．

　　　
゜

魔
　．◎

r
’

鼠

1金 G几 0．7
1

雛劉

も　
　　
丶◎

こ こ で粒子体積 とは ，Koge1 触媒 を球 に ，　Dixon　gauze 　ring

を円柱 に 見立 て た と きの 体積で あ る．

　均
・
混 合 充填塔の 場合 につ い て ，触媒の 充填割合 を変 え

て 実験を行 い ，充填割合が 濃縮性能 に 及ぼ す影響 を 調 べ

た．実験装置 は前節で 用 い た もの と同 じで あ る．図 12に結

丶
撫

黍
痴

　

臨

　

黼

　

臨

．

轡

◇

薪

20　　　40　　　60　　　80　　　100

　触媒充填割合 匚％コ

図 12　触 媒充填割 合 と気液流量比 が全 分離係数 に 及 ぼ す 影響．

果 を示す．図中の GIL は水素ガ ス の 水 に対す る モ ル 流量の

比 で あ る．GIL が 1．7の 場合，αβ値 は他の 条件に 比 して 小

さ く，触媒充填割合 に最適値 は確認 で き な か っ た．一
方 ，

G ！L が O．9 お よび 0，7 の 場合，最適充 填 割 合が 存在す る こ と

は 明自で あ る．気液流 量 比 と最適充填割合 は密接 に関係し

て い る はずで ，今後の 研 究で 明 らか に したい ．

3．4　 ま とめ

　 トリ ク ル ベ ッ ド型 液相化学交換塔 の 充 填 構 造 の 最 適 化 を

目的 と し た基 礎的 な研究 に つ い て 紹 介 した．軽 水 素 一重 水

素系 に お い て，たか だ か 60cm の 塔 で 全分 離係数20を達成

した こ とは有用 な成果 と考える．単 に 平衡係数の み を置 き

換えて軽水素
一
三 重水素 （トリチ ウ ム ）系 の 場合 を計算す

る と，全分離係数 は約75とな る．

　一
般 の 化学工 学 の 分野 にお い て ， 多相多成分反 応性流体

の 反 応 塔 に 関 して は多 くの研 究が なさ れ て い るが，充填物

が 複数 で かつ 個 々 の 反応 と密接 に 関連 して い る事例 は あま

り見 か け な い ．その 点で も興味 の 尽 きない 系 で あ る．

4 ．固体電解質電解セ ル に よる超高濃度 トリチ ウ

　　 ム 水処理

4．1　 固 体電解質電解セ ル に よ る 水処 理 の 原理 と課 題

　核融合炉 で 発 生 す る トリチ ウ ム 水 は，建家換気 で発生す

る 自然 界 レ ベ ル （1 × 103Bq ・m
−3
）か ら，ブ ラ ン ケ ッ ト巾，

ま た 燃 料排 ガ ス と して 発 生 す る 超高濃度 （D ：T ＝1 ：1 と

した 場 合 ，
3．OXlol8Bq ・

m
．
3
）まで 幅広 い 濃 度 とな る こ とが

想定 され て い る ．こ の 超 高 濃 度 トリチ ウム 水 の 発 生 量 自体

は 少ない もの の ，比 放射能が高く， トリチ ウム 除去系の 再

生水，あ るい は冷却水を対象と して い る ITER の 水処理 設

備 で は処理 する こ とが で きない ，よ っ て ，超高濃度の ま ま

トリチ ウ ム 水 を処理 す る こ とが 要求 され ， 処 理 後の トリチ

ウ ム 濃度 を 極力 低 くで き （高い トリチ ウ ム 除染係数を持

ち 〉， 使用 す る材料 に放射線劣化が なく，か つ 真 空系 の よ う

な気密性 を確保で き る方法が 必 要 と な っ て い る．こ の 要 求
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図 13　気相 電気化学法 に よ る水処理の 原理．
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に応 え る こ と の で きる 方法 の
一

つ が ， 酸素 イ オ ン 導電 性 セ

ラ ミ ッ クス で あ る イ ッ トリ ア 安定化 ジ ル コ ニ ア （YSZ ）を用

い た気 相電 気化学法で ある．YSZ を用 い た気相電気化学法

の 代表例 と し て は ， 固 体酸化物型 燃料電池 （Solid　Oxide

Fuel　Cell；SOFC ）が 有名 で あ るが ， 水処 理 の 場合 は燃 料霓

池 と は逆 に，電気を使 っ て水 を水素 ガ ス と酸素 に電気 分解

させ る反応 を利用す る．図13に こ の 方法を用い た水処理 の

原理 図 を示す．この 方法で は，超高濃度 トリチ ウ ム 水 を

パ ージガ ス と と もに YSZ の 配置され た 電解反応器へ 送 り

込 む．電 解 反 応 器 は，YSZ の イ オ ン 導電性 が 生 じ る 温 度

（600〜800℃）まで 加 熱 され て お り，YSZ 表面 に施工 し た 電

極表面 にお い て，電極 間 に加 えた 電圧 に よ り水 （水蒸気）の

電気分解 を生 じ させ 水素分 子 の 形 と し，分解 で発 生 した 酸

素 は YSZ に 取 り込 ま れ処 理 ガ ス か ら抽出さ れ る，そ の 後水

素 透 過 膜 等 にて 水素成 分 の み を抽出 す る．こ の 手法 の 特徴

と して，セ ラ ミッ クス と金属 に よ り処理系が構成で きる の

で 放射線劣化の 心 配 が な く，ま た気密性 の 確保 が容易 で あ

る こ とが あげ ら れ る ．さ らに ， ITER 排 ガ ス 処 理 系 の 研 究

開発 に おい て ，気相電気化学法 と水素透過膜を組 み合 わ せ

た 方法で 高い 除染係数が 得られ る こ とが実証されて い る こ

とか ら も ［32−34］，超 高濃度 トリチ ウ ム 水処理 法 と して 非

常 に有望 な方法で あ る．しか し，セ ラ ミッ クス 固体 電解質

に おける 水の 分解効率 は，高分子固体電解質 な ど に比 べ 2

桁 も低 く，ど うして も規模 が 大きくな っ て しまう欠点が あ

る．そ の た め，よ り効率良 く分解 反応 を生 じさせ る 反応器

の 開発 が 本乎法の 実用 化 に向 けた大 き な課 題 で あ っ た．

ガ ス は再 び気相へ と移動 し酸素イオ ン は YSZ に 取 り込 ま

れ る．こ の 電 極材 と して，例えば電子伝導 と酸素 イ オ ン 伝

導を併せ 持 つ 電 極材 を使用 した場合 の 模式図を図14（b）に
示す．電極材自体が イ オ ン 導電性 を持つ た め，従来の 三 相

界面 に加え，電極材表面 で も三 相界面が 成立 す るた め，三

相界面の 密度向上 に非常 に効果 的で あ る こ とが わ か る ．こ

の よ うな イオ ン導電性 と電子伝導性を併せ 持つ 材料 と して

セ リウム 酸化物 （セ リ ア）が あり，SOFC の 分 野 で 高 い 電 極

性能を示 す こ とが 報告され て い る ［35，36］．そ こ で，こ の セ

リア を利 用 した 電 極 を作 製 し，そ の 水分解効率 を調べ た ．

　従来 は 電極材料 と して 白金 （Pt） と YSZ の 混合物 （Pt−

YSZ ）を使用 して きた．そ れ に対 し，試験電極 は 2 つ の 施工

法で セ リ ア を電極材 と して 利 用 して い る．．・つ は YSZ 表面

に セ リア をコ ー
テ ィ ン グ し，そ の 上 に從来 の Pt−YSZ 電極

材 を塗 布 した 電極 （セ リア ニ 重電極）で ある．もう
一

つ は

単純 に Pt−YSZ とセ リア を混合 させ た 電極 （セ リ ァ混合電

極）で ある．こ れ ら電極 に 1．5V の 電 圧 を印加 した場合 の 水

分解実験の 結果を図15に示す．気相電気化学 法 に お ける水

の 分解効率は，図15の 縦軸の よ うに 電流密度として 表され

る．横軸は供給 した水蒸気濃度で ある ．供給する水蒸気濃

度が 増加する と と もに 水の 電気分解 が増加する た め ，どの

電極材 で も電流密度 が増加す る．水分濃度が 1000ppm と

な る と Pt−YSZ な らび に セ リア 混 合 電 極 の 電流 密度の 上 昇

は 止 ま り，Pt−YSZ 電 極 は 14　mA ・
cm

−
2，セ リア 混合電極 は

Pt−YSZ 電極 の 約 3 倍 とな る 40　mA ・cm
−2の 電 流 密度 に 達

した．一
方，セ リ ア ニ 重 電極 の 電流密度 の 上 昇 は 10000

ppm に至 っ て もつ づ き，電流 密度 は Pt−YSZ 電極 の 約 4倍

 

鼈

糠
　 　　 　

4．2 分解効率向上 に 向 け た研 究開 発

　SOFC の 分 野 で は，こ の よ うな気柑電 気化学反 応 の 効率

化 に関 す る研 究 が 数 多 く報 告 され て い る．特 に 電極材 に つ

い て は
， 様 々 な特 性 や 最 適化 の 図 られ た 混合材 が 開発 され

て い る．図14に 電極 上 で 生 じ る水 の 電気分解 の 模式 図 を示

す．電極 は一
般 的に 白金 （Pt） ペ ー

ス ト等 を塗布 し焼結 し

た もの で あ り，図 14の よ うに電極材 の 微粒子 に よ り構成 さ

れ て い る．気相 電気化 学 法 にけ る反 応 は ， イオ ン 導電 体 で

あ る 固体電解質 （本例 で は YSZ）と電 子伝導体 で あ る電極

材 お よ び気相 との 三 相界面で 生 じる ，図14（a）で 示す破線

で 囲ん だ 部分 が 三相界面 に相当する．気相中の 水が三 相界

面 に達 す る と電極 材 か ら電子 を受け取 り電気 分 解 し，水素

図14　電極 上 に て起 こ る水分解 反応の 模 式図，（a ）電極 が電子 伝

　 　 導性 の み を持 つ 場合，（b）電極 が 電子 伝導性 と酸素 イ オ ン

　 　 導電性 を併 せ 持 つ 場合．
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図15 水分濃度 に よる各 電極 の電流密度変化 （印加電圧 1．5V ，温

　 　 度 800℃ ）．
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図16　各電極表面 の SEM 観 察結果，（a ）セ リア ニ 重 電極，（b）セ

　　 リア 混 合電極，（c）Pt−YSZ 電極．

（60mA ℃ m
−2
）に 達 した ．こ の よ うに，セ リ ア を電 極材料

に利用す る こ とで ，水の 分解効率が 著 し く向上 す る こ とが

明 らか と な っ た だ けで な く，そ の 性能向上 はセ リア の 施工

法 に よ っ て も大 き く変 化す る こ とが わ か っ た．

　 こ の セ リア を利 用 した電極の 微細構造を走査型電子顕微

鏡 （SEM ）に て観察 した結果を図16に示す，図16（a ）がセ リ

ア ニ 重電極，図 16（b）が セ リア 混合電極，図16（c ）が Pt−YSZ

電極 の 観察結果で あ る．セ リ ア を使用 した 電極 は，そ の 施

工 法 に よ らず 3〜4μm の 微粒子が 繋が っ た 微細構造 と な っ

て い る こ とが わか っ た．そ の
一

方で Pt−YSZ 電極 は，セ リ ア

を利 用 した電 極 と 同 じよ うに 3〜4pm の 微粒子 か ら構成 さ

れ て い る もの の ，そ れ ぞ れ が 固 まっ て しまい ，よ り大きな

粒子 が 粗 く繋が っ た よ うな構造 と な っ て い る．こ の よ う

に，セ リァ を使 用 する こ とで ，電極 の 構 造 に も違 い が 現 れ，

効率 向 h に 適 した 微 細 構 造 と な っ て い る こ と が 明 ら か と

な っ た ．セ リ ァ ニ 重電極 は
，

セ リ ア コ ーテ ィ ン グ 後 ，
Pt−

YSZ を塗布 して い る の で ，図16（a ）は従来の Pt−YSZ 電極材

と 同 じもの で あ る．それ に もか か わ らず，Pt−YSZ 単独 の 電

極 と構 造 が 異 な る の は ， Pt−ySZ を塗布後 に 実 施 し た焼 結

1．「・ に Pt−YSZ 中ヘ セ リア が 拡散 し，
セ リア 混合電極 とな っ

て い る ため で は ない か と考えられ る．

4．3　 ま とめ

　気相電気化学法 に よ る超高濃度 トリチ ウム 水処理の 課題

で あ っ た分解効率 は，電極材料お よび その 施工 法に よ り大

幅 に 向 ヒす る こ とが 明 らか と な り，今後の 開発指針が 得 ら

れ る に至 っ た．しか し，実 用 化 に向け て は，熱 サ イ クル に

よ る電 極 の 剥 離，長 期 使 用 に よ る電 極 の 変 化，よ り効 果 的

な施 工 法の 開 発 な ど の 課 題 も多 く残 さ れ て お り，引き続き

研究開発 を進 め て い く必 要 が あ る．

5 ．核融合原型炉 にむ けた トリチ ウム水処理 の課題

　 トリチ ウ ム 水処理 シ ス テ ム の 役割 に お い て ITER と核融

合原型炉で 異なる 点 は，核融合原型炉 に て 水冷却方式の 増

殖 ブ ラ ン ケ ッ トが 採用され た 場合 にブ ラ ン ケッ ト冷却水の

処 理 が 新 た に加 わ る こ とが あ げ られ る．原 型 炉 以 降 の 核 融

合炉 で は ブ ラ ン ケ ッ トにお ける トリチ ウ ム 増殖が 定常的 に

行 われ る こ と に な るが，水冷却方式の ブ ラ ン ケ ッ トは 高温

で 運 転 され るの で 増殖 した トリチ ウム の
一

部 は透過 に よ り

ブ ラ ン ケ ッ ト内を流れ る冷却水 に混入す る こ と になる ．

　 よっ て ブ ラ ン ケ ッ ト冷却水中の トリチ ウ ム 濃度 を制御す

る た め に ， 大量 の 冷却水 を定常的に トリチ ウ ム 水処理 シ ス

テ ム に て処理す る こ とが必要 となる．核融合原型 炉 に必 要

と な る トリチ ウ ム 水処 理 シ ス テ ム の 設計条件 を ITER −

WDS と比 較 した場 合，まず ブ ラ ン ケ ッ ト冷 却水処理 が 加

わ る こ とで 処理 すべ き流 量 が ITER 条件か ら桁違 い に大 き

くな る こ とが予 想 され る．また冷却水 へ 移行す る トリチ ウ

ム の 流 朿を低 く抑え るため の 透過防止膜等 の 透過バ リア の

研 究 が 進ん で い るが ，透過バ リア を有 して い て も処理 すべ

き トリチ ウム 水 の 濃度も桁違 い に 高 くなっ て し ま う可能性

が あ る．

　処 理 すべ き流 量 が 桁 違 い に 大 き く な っ た 場 合 ，ITER −

WDS か ら どの よ う に シ ス テ ム を 修正 す れ ば い い の か ？高

濃 度 の トリチ ウ ム を取 り扱 うの で シ ス テ ム は 実績 を重視す

べ きで あ る．よ っ て ITER に て 実績 を積む ITER −WDS を そ

の ままス ケ
ー

ル ア ッ プ して 利用 した い の で あるが残念なが

らうまくい かない ．ITER −WDS に て トリチ ウ ム 濃縮 に採用

されて い る 液相化学交換塔 は塔内に液 を均
一に分散 させ る

た め に構造が複雑 で あ り，これ 以上 の 流 量 に対応 させ る こ

とが 困難で あ る．また 液相化学交換塔の 後段 に控 え る 電解

槽 は 設備 コ ス トが 高 く，流 量が 桁違 い に大 きくな っ た場合

に 単純 に電解槽 の 数 を増 やせ ば い い とい うわ けに は い か な

い ．よ っ て 現状 の ITER −WDS の 前段 に トリ チ ウ ム 水 を減

容 ・濃縮す る 前処理 シ ス テ ム を新 た に設 け，前処 理 シ ス テ

ム の 後 ろ はITER にて 実 績 を積 む ITER −WDS をそ の ま ま利

用 す るの が 最 善 の 方 法 で あ る と筆者 は 考 え て い る．

　前処 理 シ ス テ ム に 適用 可 能な従来技術 に は 水蒸留法 が あ

る．し か し水蒸留塔 で は単位塔高あた りの 濃縮効率が 低 い

た め，設備規模があまりに 巨大 とな る とい う人 きな欠点が

あ る．よ っ て 前処理 シス テ ム で は水蒸留法 に代 わ る新 た な

シス テ ム の 開発が 必 要 で あ る．日本原 子 力研 究 開発機構 で

は そ の 目的に合 う有望な方法 と して 気相吸着法 に着 目 し，

研究開発 を進め て い る．気相吸着法 は既存 の トリチ ウ ム 取

扱施 設で 雰囲気 トリチ ウム の 除去 シス テ ム の
一

部 と して 長

年使 用 さ れ 実績が あ る水分吸着塔 に着 目 した 技術 で あ る．

水分吸着塔 に トリチ ウム を含む水を通 した際 に，同位体差

で トリチ ウ ム が 吸着剤 に 優先 して 吸着す る こ とを利用 して

トリ チ ウ ム 水 を濃縮 し，吸着剤 内 に 吸着 した濃縮 トリ チ ウ

ム 水 の 脱着 は従来の 温 度を一ヒげ る方法 で は な く圧 力 ス イ ン

グ に て迅 速 に脱 着 させ る こ と を 目指 して い る．研 究 開発 で

は 濃縮性能 を維持 しつ つ 水蒸気脱着 を迅 速化 させ る ゼ オ ラ

イ ト吸着剤 の 開発 が 重 要 な課題 とな っ て い た．現在 で はゼ

オ ラ イ ト吸着 剤 の シ リ カ ／ ア ル ミ ナ比 を主 に制 御 す る こ と

で 課 題 で あ っ た 水蒸気脱着 の 迅 速化 に見通 しが つ い た 段階

まで きて い る．今後 は 吸着材開発 を さ ら に 進 め つ つ 次 の 段

階で あ る シ ス テ ム 実証 を進 め て い く。

　次 に処理 すべ き トリチ ウム 水 の 濃度 が桁違 い に 高くな っ

た場 合 は ITER−WDS か ら シス テ ム を どの よ うに修正 す れ

ば い い の か ？濃度が高くな っ た場合 に まず問題 となる の は

シス テ ム に使用 して い る 高分子材料 の 放射線耐久性 と な

る．ITER−WDS に 向け た放射線耐久性 を有す る 固体高分 子

電解槽 の 研究開発 で 得 られて い る 知見 と して，HER −WDS
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か ら濃 度 が 桁 違 い に 高 くな っ た 場合は 高分子 材料の 各機能

が 大幅 に低下 す る．よ っ て 新た な高分子材料の 研究開 発 を

進め る こ と
， また 平 行 して 電 解方式 を固体高分子電解法か

ら固体電解質電解法 に変更 す る こ と も視野 に入れ て お く必

要があ る．固体電解質電解法は高分子 を用い ない た め 高濃

度 トリチ ウ ム に 対す る耐久性は 期待 で き るが 固体高分子電

解法 に比 べ 電解効率が 大 きく見劣 りす る の が 現 状 で あ る．

よ っ て前項 に 記 した 電解効率 の 向上 に 向 け た研 究 を は じ

め，設備 コ ス トや 設備規模 を適正 に 抑える た め の 研 究 開 発

を日本原子力研 究開 発機構 に て 今後 も進め て い く．そ の 他

に 液相化学交換塔 に て 使 用 され て い る 自金担持高分子触媒

や 水質管理 に 使用 して い る イ オ ン 交 換 樹 脂 等 ITER −WDS

で は 問題 とな らなか っ た 高分子材 につ い て も放射線耐久性

の 確 認 を 進 め て い くこ とが 必要 とな っ て い る．

　本稿 が核融合炉 トリチ ウ ム 水処理 シ ス テ ム の研 究 開発 動

向を核融 合 コ ミ ュ ニ テ ィ に広 く知 っ て い ただくきっ か け と

な れ ば幸い で あ る，
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説解語用灘
核融合燃料循環シス テ ム

　核 融 合 炉 で は ， 燃 料 （重水素
一

トリチ ウ ム ）が一
度 に 燃

える割合 は 数％ で ある．未燃焼燃料 を 同収 し，燃焼 等で 生

成 し た ヘ リ ウ ム お よ び不純物 を除 去 した後，プ ラ ズ マ に再

注人す る シ ス テ ム が 必 要 と な る．ITER に お い て も，燃料

の 供給
・
排出

・
精製

・
同位体分 離

・
不純物か らの 燃料 同収

等 の プ ロ セ ス が ．・
体 とな っ た 核融合燃料循環 シ ス テ ム が 設

け られ る．

深冷蒸留水素同位体分離 シ ス テム

　プ ラ ズ マ か ら排出さ れ る未燃 焼 の ガ ス に は最 大 6種類 の

水素同位体分子 （H2，　HD ，　 Dz，　DT ，　 HT ，　T2）が 含まれ る．

ITER 　で 採用 され て い る深冷蒸留法 は水素同位体 の 沸点

の 差 （H2で 19K ，　 T2で は 25K ）を利用 して 水素 を液化，蒸

留 す る 同 位体分離法 で ある ．塔底 に 蒸気 を発 生 す る 再沸

器，塔 頂に 凝縮器，そ の 間に 精留部 を持 ち，全体 を 20K

前後の 極低温 に 冷却 して 沸点の 低 い 成 分 を塔 頂 ，高 い 成分

を塔底に 凝 縮 する．

トリチウム 除去設備

　 トリチ ウ ム は 多重閉 じ こ め の 概念 に 基 づ い て ，安全 に 取

り扱 わ れ る ．そ の 閉 じ込 め系 内 に トリチ ウ ム が透過 ・漏 洩

した 場合 に は ， 速や か に検出 し ， 閉 じ込め 系を隔離 し，ト

リチ ウム 汚染区域 の ガ ス を閉ル
ープ で 循環処理 （格納系 は

負圧維持）し，トリチ ウ ム を 除去する．こ の ような設備 を

トリチ ウム 除去設備 とい う．一般 的 に多くの トリチ ウ ム 取

扱 い 施設で 使用 され て い る の は，貴金属 （Pt，　 Rh 等）触媒

に よ り ト リチ ウ ム を酸化，トリチ ウ ム 水 を吸着剤 （モ レ

キ ュ ラ
ーシ

ープ ）で 捕集する もの で ある ．

親水性充填物

　金属 製 また は 表面 を酸化 処 理 する な ど して 水 に 濡 れ や す

くし た 充填物の こ と．蒸発 ・凝縮の よ うに 気液界面 を 介 し

た 反応 を行う場合，気液 界面積 が 多い 方 が有 利 で あ る．親

水性 充 填 物 を反 応 器 に充 填 し，気 液 界 面積 を増 大 させ る こ

とで 目的 の 反 応 を促進 させ る．

トリク ル ベ ッ ド

　 トリ クル （trickle）とは，「した た る 」，「ち ょ ろ ち ょ ろ 流

れ る」の 意で ，充填層 （塔）の 中 を液体が 流 れ る様 を表 し

て い る．液体が そ の よ うに 流 れ て い る形 式の 充填層（塔）を

トリ ク ル ベ ッ ドと呼ぶ ．

全分離係数

　分離装 置 に は，原 料の 供給口 と注目成分が 濃縮 さ れ た 濃

縮 流 取 り出し 口 ， 反 対 に 減損され た 減損流取 り出 し口 が あ

る．全分離係数 は，濃縮流取出し口 と減損流取出 し口 にお

け る注 目成分の 存在比の 比 と して 定義 され る．

固体高分子電解槽

　 ア ル カ リ等の 電 解質を用 い ない で，代わ りに高分子膜を

電 解質 と して 用 い る電解槽で あ る．高分子膜の 厚さは数十

μm で，最 も有名なもの は デ ュ ポ ン社 の ナ フ ィ オ ン 膜で あ

る．トリチ ウ ム 水を直接電気分解す る こ とが で き，放射性

ア ル カ リ廃液 を生 じ な い こ とか ら，原 子力利用 に お い て は

特 に 有用 で あ る．

イ ッ トリア安定化 ジル コ ニ ア

　酸素イ オ ン 導電性 を 持つ ジル コ ニ ア の 高 温 相 （立 方晶 ）

を，イ ッ トリウ ム 酸化物 を 固溶 させ る こ とで 安定化 させ た

酸化物固体電 解質．電 解質中 を酸素 イ オ ン が 移動す る こ と

で導電 性 を示 す．イ ッ トリア を固溶 させ る こ とで 欠陥濃度

も増加 し ， 高い 酸素イオ ン 導電性を持つ ．酸素 セ ン サ
ー，

燃料電池 として利用される．

固体酸化物型燃料電池

　酸素 イ オ ン 導電性 セ ラ ミ ッ クス を介 して水素や 炭化水素

等を酸化させ る こ とで ，ギブ ス の 自由エ ネル ギー
の 変化か

ら直接電力 を得 る 電 池．固体高分 子 型 燃 料電 池 と同様，エ

ネ ル ギー
の 変 換効率 が 高い ．
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やよ　 に L　 と し 　 ひ ご

山 西 敏 彦

日本原 子力研究開発機構核融合研究開発部

門，トリ チ ウ ム
ー
1：学研 究 グ ル

ー
プ リー

ダ ー，研 究 卞 幹．工 学 博十．香川県出身．昭

和57年 3 月京都大 学大 学院⊥ 学研究科化学

工 学専攻修 L課程修了，昭 和57年・1月 口本原子力研 究所入所

後，水素同位体分 離等 核 融 合 炉 トリチ ウム 燃料循環 シ ス テ ム

の 研 究に携 わ り現在 に 至 る．　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 ・

ぐ

司

つ．
口

田

漁

兼
べ

部
峰

磯

鋳 wtht 　 鬻　平 成］0年九 州 大 苧1大学院総合理工 学研究科

講 誌管纛鞘撫 、量÷隲淵 晁萬
　　 　　　　 　　発 機構）入所，研究員．核融合炉 にお け る

トリチ ウム 工 学の 研究 に 従事．最近注 目 を集め てい る宮 崎県

出身．

いわ　　い　　や す　 の 11

岩 井 保 則

　　 　　日本 原子力研 究開発機構核 融合研 究開発 部

　　 　　門 トリ チ ウ ム工 学研 究 グ ル ープ 研 究副 主

　 　 融

　　 　　　　 　　月京都 大学大学 院工 学研 究科化学 L学専攻

修十 課 程修 了，平成 7 年 4 月 日本 原子力研 究所 入所後，現在

に至 る．専 門 は水素 同位体分離．

づ ぎ 　ゃ ま　 た か 　 ひ こ

杉 山 貴 彦

平成 12年 3 月名 占屋大 学大 学 院工 学研 究 科

博上課程後期 課程修 了 ， 同博士 （工 学） の
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 り

学位 を取得，平成12年 4 月核燃 料 サ イ ク ル

開発機構，平成14年 2月核 融 合科 学 研 究所

助手，平成17年ll月 名古屋大学大学 院工 学研 究科助教授，現

在 に至 る．核分裂炉お よ び核融 合炉燃料サ イク ル に か か わ る

分 離化学⊥ 学，特 に 同位体分離 をt な 研 究 分 野 と し て い る，
愛犬 は キャ パ 嬢で 名前 は 「ぶ うげん」．　　 ：キ ャ バ リア

・キ

ン グ ・チ ャ
ール ズ ・ス パ ニ エ ル の 雌）
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