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環境水などのトリチウム渡度の測定には,一般に液体シンチレーション法が用いられているO　こ

の場合,次の二とおりが一般的である:①試料水を大きなバイアルで長時間,低バックグラウンド

液体シンチレーション計数器を用いて直接測定する;②電気分解法を用いて,駄科水のトリチウム

汲度を上げ,それを一役の液体シンチレーション計数欝で測定する。しかし,固体高分子電解質展

を用いた電解法(SPE電解法)による渡瀬では,トリチウム分鮭係数(βJがあまり大きくなく,

6前後である。このIaを上げることは,環境水などのトリチウム漉度の確度を上げることになる

ため重要である。そこで,電解に及ぼす鼓磁場の影響に着目し, SPE電解法に基づく電解装在を

磁場発生装荘中に設tEL,種々の強磁場下での電解を試みた(0 - 3T)ォ　電解装置は,磁場に対

する電解電流の向きが(a)直角. (b)向流, (c)逆流,の3条件になるよう設置した。その結果,汰

の三つが得られた: (a)では, 2T穫度までは, βaの上昇が見られたが,以後は下降傾向になった;

(b)では, 3Tまでは, βlの単静上昇が認められ,特に2T- 3T以上では,指数開放的に上昇し

た; (c)では, 0 - 3Tの範囲において, laに若干の上昇傾向が見られた程度であった。以上から,

次の二つが明らかとなった。 ①竜解に及ぼす磁場の影響は,条件によってはかなり大きい, ②この

条件を設定することで,大きなβaを得ることができるo
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雨水や河川水などに含まれる環境中のトリチ

ウム(T)濃度の測定については,その濃度が

かなり低いため,一般の液体シンチレーション

計数法(液シン法)を使った方法では困難であ

る。さらに近年の大気圏内核爆発実験の中止に

伴い,環境中のT浪皮が減少してきたことも

あり,これら環境水に含まれるT濃度の測定

がいっそう難しくなってきている。

Tは12.3yの半減期をもつβ~線放出核種で

あり,そのβ一線の最大エネルギーは18.6keV

と非常に低い。しかし,環境水などに含まれて

( 3 )

いるTは,種々の過程を経て,生態系に取り

込まれると考えられる。一皮,生態に取り込ま

れたTは,生態中に広く分布し,交換されや

すい官能基のlH原子と入れ替わり,内部被曝

の一因となることが指摘されている1)~3)。した

がって,環境中のT汲皮を監視することは重

要である。

このような環境水には一般に, TがIBq-

dm 3程度含まれている4)。しかし,かなり低

濃度であるため,これらの環境水中のT濃度

を低バックグラウンド液シン法などで直接測定

するよりは,環境水自体を濃縮することでその

中のT濃度を高め,それを'一般の液シンで測
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定する方が,測定時間や測定で出た廃液の処理

などを考え合わせると有効であり,この方法を

環境Tの検出に使っている場合もある5)。

現在では一般に,環境水などの試斜水の漉鮪

には電解法が用いられているが,初期の電解法

では,試料水中のT渡度の漉締率の目安とな

るトリチウム分社係数(βJ 6).7)が変動しやす

いことや用いた電極の表面状態の変化や各種沈

殿物がでるなどで実験の都度,電極や電解槽の

洗浄をしなければならないなどの欠点があり,

この方法の使用にはかなりの煩雑さに加え, βa

にばらつきが生じやすいなどのため,倍額性は

あまり高くなかった。しかし近年,固体高分子

電解質膜を用いた方法(SPE電解法) 8).9)が開

発され,この方法では試料水を直接電解できる

ため,また電極や電解槽を洗浄せずに連麓使用

が可能であるため,安定したβIが得られるこ

となどの長所がある。その結果,前処理を含め

た電解濃縮操作がかなり簡単になり,この方法

が広く用いられるようになってきた10)-12).

しかし,環境水程度のT濃度の濃縮につい

ては, βaがあまり大きくなく,6程度が現状で

ある。このβlを上げることができれば,環境

水などのT漉度の確からしさを向上させるこ

とになるため効果は大きい。

そこで,強磁場が水中のイオンの挙動にかな

りの影響を及ぼす可能性のあることに着目し,

このような強磁場中で,上述したT電解濃縮

を試み,強磁場がβlに与える効果を検訂する

ことにした。電解装置には,安定したβIが得

られる可能性の高いSPE電解法を利用した装

置を選び,この装置を憩磁場発生装置内に設置

できるように改良し,数テスラ(T,1T-104

ガウス)程度の強磁場下で電解濃縮を行うこと

にした。さらに,磁場に対する電解電流の向き

と得られるβ.との関係についても定量的に言

及するため,使用する電解装置の設置方向が変

えられるように工夫することにした。

蝣蝣
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2.　実　　験

2・1電解装置

本実験では,電解に対して,種々の利点をも

つSPE (Solid Polymer Electrolyte)電解法を

適用したoたとえば, ①電解質などの試薬類が

不要である, ②電解によって生じる酸素と水素

とがSPE膜を隔てて発生するため,港鳴気が

発生し難い, ③大電流での電解が可能で,電解

時間を短楯できる,などである。これらの利点

は,憩磁場という特殊環境中でも安定した保守

管理が保てるようにするために,大変重要であ

る。

この電解槽の概略をFig.1に示す。この図に

おいて,アノードとカソードでは,以下の反応

が起こる。

アノード: 20H-- 2e--→H20+1/202†

カソード: 2H++2e~-→H2†

また,この図から,電解槽の下部では電解さ

れる試料水がアノード側とカソード側で行き来

でき,アノードとカソードそれぞれから発生し

た水素ガスと酸素ガスは,それぞれが独立して

分社・排出されることがわかる　H20分子と

同様, HTO分子はわずかに解推し, H十とT+

Fig. 1 The scheme of the electrolysis appara-

tus.
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が生成する13)-　電解濃縮は, H十とT十との同

位体効果によると考えられている14).

2・2　磁場発生装置と電解装置

ポア内径180mmで長さ600mmの強磁場発

生装置(TOSHIBA製6 T小型冷凍横直冷式マ

グネット)中に,上記電解装置が入るように調

整し,発生する磁場を磁場なし(OT), 1.0,

1.8, 2.0, 2.5, 3.OTのいずれかに設定し,

電解濃縮を行った。磁場発生装置中に観み込ま

れた電解装置の写真をFig.2に,磁場発生装置

のポア径内に入れられた電解槽部分の写某を

Fig.3に,それぞれ示す　Fig.2において,中

央の横長の長方形で示された部分が磁場発生装

置の本体であり,右側の丸型の空洞部分で磁場

が発生される。また, Fig.2では,磁場発生装

置から発生した磁場が電解計器類に及ぼす影響

を少なくするため,試料水(HTO水)供給位

置を電解槽からできるだけ粧してある　Fig.2

において,二つのガラス製のHTO水供給タン

クから,それぞれ二つのチューブが電解槽まで

延びている。それぞれ手前側(下側)のチュー

ブがHTO水供給用であり,電解で発生した酸

素と水素は,それぞれ奥側(上側)のチューブ

を経由して,供給タンクに入り,タンクの外に

排出される仕範みになっている。ここで, Fig.

2の右側の給水タンクに酸素が入り,左側に水

Fig. 2　The photo of the electrolysis apparatus

and the high magnetic丘eld generator.

( 5 )
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素が入る。それぞれのタンクの上部には,ガス

排出のためのチューブが出ており,室外まで延

びている。

また, Fig.3に示されているように,電解槽

(白く塗られた二つの円盤状の金属で挟まれた

部分にSPEが存在する)が磁場発生装置の中

心部に位置するよう設置し,磁場の影響を受け

て電解槽が移動しないように金具とひもとで固

定した。

2・3　電解条件とT濃度測定

電解電流は直流27 A,駄科水にはIBq*cm-3

のHTO水1000cm3を使った。この試料水のT

渡度は調製ごとに液シン(Aloka LSC5100)で

正確に測定した。また,電解漉鹿は,残存就科

水が140cm3になるまで行った。 T濃度の測定

は,それぞれ1.0cm3を分取し,液シンで行っ

m

さらに,本実験では,電解電流に及ぼす磁場

Fig.3　The photo of electrolysis cell in the

high magnetic五eld.
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の影響を見るため,磁場の方向に対する電解電

流の方向が, ①直交(実験1), ②向流(実験

2), ③逆流(実験3),の三つの方向になるよ

うに設定し(Fig.4),それぞれの場合につい

て同様の測定を行った　Fig.3には,直交の場

合のポア内の電解槽が示されている。この場合,

磁場の流れは,画面手前から奥に向かっているo

なお, 1回の実験において, HTO水の測定

は,電解渡裾前のT漉度(すなわち,調製後

のT濃度),電解液縮後のT濃度,電解漉楯

後に残っている量,の三つであるO電解渡瀬後

に残っている量を測定したのは,電解後に残っ

ているHTO水量が実験ごとにわずかに異なる

ため, βaを算出する際,補正の必要があるか

らである。

3.結果と考察

3・1トリチウム分社係数(β一)の算出

各実験前と実験後のT濃度,および実験後

のHTO水の残量を基に,各実験におけるβa

を算出した。 βaについては前述14)したとおり

であるが,その算出式について以下に示す。本

実験においても, βaについて同様の定義を用

いた。

β1

-log (Vf/VO/]Qe¥(Vr Td/(Vi- Td¥

(1)

ここで, β一-トリチウム分鮭係数, Vi-電

解前の試薪水(HTO水)量, Vt=電解後の試

料水(HTO水)量, T¥=電解前のトリチウム

濃度, Ti-電解後のトリチウム濃度,である。

種々の条件下での電解濃縮後,それぞれのβa

を算出し,相互比較することで,その電解濃縮

におけるT漉鮪の性能を比較することができ

る。本実験においては,濃縮前のHTO水量

(1 000 cm3)と`濃縮後のHTO水丑(140 cm3)

とが各実験において一定になるよう配慮した。

したがって,基本的には,濃縮前後のHTO水

量に関する補正の必要がなく,単にβIの億を

相互比較すること-e,その電解濃縮の条件を相

( 6 )

<Experiment 1 >

Vol.51, No.3

<Experiment 2 >

<Experiment 3 >

Fig. 4　Electrolysis conditions under the high

magnetic丘eld.

The mark (-) means the direcdon of

the high magnetic丘eld.

The mark (=) shows也e electrolysis

eel.

互に評価することができる。しかし, 2-3に記

したように,実際は実験後の残量に若干(多く

とも教cm3以下)の差が生じることがあるため,

式(1)に基づいて, β.を正確に算出した。

Tablelに,種々の条件で行った測定結果と

それらの値を基に式(1)を使って算出したJlaと

を記す。この裏における実験値の誤差は実験の

韓果　5%程度と推定された。この表から, ①β一

の債は4.7-5.6の間をとっている, ②各実験

において,磁場のない条件で電解濃縮したとき

より,磁場のある条件下の電解濃縮の方が, βa

ほ大きくなる傾向にある, ③実験3では磁場の

強さとPAとの関係はあまり明確ではないが,

鶏験2のときのβ.は磁場の強さとともに増加

している,ことなどがわかる。

ここで,本実験で得られた各βaの億は4.7

- 5.6である。一方,環境水レベルのHTO水

を電解漣締した場合は一般に6前後の値を得て
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Table 1 The relation between tritium separa-

don 伝ctor (/?a) and magnetic flux

density (T)

Exp. 1　　Exp.2

0.0　　　4.74

1.0　　　5.17

1.8　　　5.36

2.5　　　4.90

3.0　　　5.04

4.74

4.93

5.09

5.42

5.62

4.74

5.22

4.92

5.08

いる14),

ここでのβ.は式(1)で定義されているとおり,

「見掛けのトリチウム分離係数」であるため,

上述したβaの差は,電解条件による差異と者

えられる。なお, SPE電解法でのβaを14.3と

算出した報告がある15).しかし,本実験では,

電解条件一定下において,磁場の強さがβaに

及ぼす効果を,磁場の強さを変えて相互比戟す

ることを目的としているため,この差異は者慮

しなくてよいと考える。

ここで, 1000倍のT濃度のものを使ったの

は, (BT濃度の小さいものを用いたときに,わ

ずかの条件変化で, βaの変動が大きくなるこ

とを避けるため, ②T漉度を高くすることによ

り,あまり一般的でないT濃度の試料水にな

ることを避けるため, ③一般の液シン法や容易

に測定できるようにするため, ④法令16)に照ら

した場合,明らかに高い濃度のHTO水と・なる

ことを避けるため,などの理由からである。

3・2　β.と磁場の強さとの関係

3・1に示した三つの実験において,磁場の強

さと得られたβaとの関係を定量的に示すため,

縦軸にβa,横軸に磁場の強さをとり,それぞ

れの実験について図に示す(Fig.5- 7),

これらの三つの図から以下のことがわかる:

①実験1において,磁場が2Tまでは,磁場の

強さとともにβaも増大するが,それ以上では

( 7 )

9

8
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Fig.5　A plot of the tridum separation factor

(βa) vs. magnetic丑ux density (B) in

Experiment 1.

逆に下がる傾向にある;②実験2において, βa

の億は, 2T程度までは濃やかに増加し,それ

以上では急激な増加が見られる; ③実験3では,

前の二つの場合と異なり, laのはっきりとし

た増加は見られないが,全体として3Tまでは

わずかな増加が見られる。

以上から,磁場の強さとβaの関係は,磁場

の流れの方向に対する電解電流の向きによって,

かなり異なることがわかり, βaに対する磁場

の強さの影響は,全体として実験Zの場合が最

も大きいことがわかった。

3・3　各実験でのβaに与える磁場の影響

3・2において,各実験におけるβaと磁場の態

さとの関係がわかったが,そのような結果が得

られたことについて以下の考察を行った。

実験1については以下のとおり考えられる:

①HTO水中のH十とT十は,電解時にともに

SPEを通ってカソード-移動する, (参フレミ

ングの左手の法則に基づくと,磁界と電界とが

なす平面に対し,垂直方向にローレンツ力を受

けながら, H十とT十はカソード-移動する(本

実験では,ロ-レンツカは下方に働く), ③質

量の軽いH十の方が重いT+よりもローレンツ

力の影響を強く受ける, ④その結果,カソード

付近において,カソードの上部から下部に向か

って,徐々にT濃度が薄くなるよ_うに, H+と
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T十の分布に偏りが生じる。ここで,次のこと

が考えられる:①一般に, H十がT十よりも電

解されやすいことから, 汁+が多く存在する頚

城ではいっそうのT渡薪が起こる;②比軟的

丁十が多く存在する頚城では, ①に比べて多少

丁渡瀬が起こり難くなるが, HTO水中のT濃

度はH濃度に比べ非常に低いため, H十が多く

存在する頚城に比べ, T+が多く存在する頚城

は小さいと考えられ,したがって,この影響(す

なわち, T濃縮が起こり難くなる影響)は①に

比べて小さいと予想できる。このことが0-2

Tまでの状況と孝えられる。よって,この範囲

ではβ.の増加が起こると考えられる。

しかし, 2T付近以上の態磁場では,磁場が

強過ぎるため,ローレンツ力によるT+とH十

の移動差にそれほど大きな差がでなくなり,普

た電極幅に限度があることから,カソード付近

でのH+とT十の濃度分布の偏よりが2T付近

よりも小さくなり(言い換えると,カソードの

下部に, HTOが解推して生じたH十とT十とが

集まるようになり),その結果, βaの減少に繋

がる,と考えることができる。

次に,実験3については,一般に磁場の向き

に対して電流が同じ方向の場合は,フォースフ

リーとなることが知られているため, βaにさ

ほどの変化は起こらなかったものと推察される。

しかし,若干のばらつきはあるが, Fig.7で示

( 8 )
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すように,磁場の上昇につれ, βaも若干上昇

しているように思われる。

最後に,実験2の場合は,実験3のときの電

流が逆に流れる場合にあたるため,同様に影響

はほとんどないと思われる。しかし, Fig.6に

示されるように,実際は最も大きな影響が認め

られ,特に2T以上では指数関数的な影響が出

た。これについては,この現象に密接に関係し

た電気系分野においても,ほとんど知られてい

ないようであり,これについての実験的考察も

行われていないようである,ことがわかった。

したがって,このことについては,今後しっか

りとした研究の必要があり,イオンの移動を用

いた種々の方面への適用が可能になるかも知れ

ない。

4.結　　論

電解法を用いた場合,トリチウム分推係数

(βJ　に及ぼす強磁場の影響を調べるため, 0

- 3Tの磁場内に,固体高分子電解質膜を用い

た電解液縮装置を取り付け,磁場の流れに対.し

て電解電流が, (a)直交, (b)向流, (c)逆流,

の三つの条件になるよう設定し,電解濃縮を行

sra

その結果,次のことが明らかとなった:すべ

ての場合について,全体として磁場なしのとき

よりもβaの増加がみられた; (a)では,2T程
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度まではβaの増加が見られたが,それ以上で

は逆にβaが減少傾向にあった; (b)では, 3T

まではβaが単調増加し,特に2・T以上では指

数閑数的に増加した; (c)では, βaに若干の上

昇傾向が見られたものの,その程度は最も小さ

く,ばらつきも大きかった。

以上から,電解に及ぼす憩磁場の影響は,設

定条件を選ぶことで,大きくすることができる

場合がある,ことが明らかになった。

なお,本研究に使った強磁場下での電解法は

T渡瀬のみならず,一般の電解やイオンの移動

を用いた分野にも適用できる可能性が大きく,

その効果が期待できる。

本研究の一部は, (財)内田エネルギー科学振

興財団の補助を受けた。本報告の一部は, 「第

38回理工学における同位元素・放射線研究発表

会」で発表された。
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Abstract

Usefulness of Tritium Enrichment by Applying

Electrolysis under High Magnetic Field
°

Hiroshi IntAIZUMI, Shizuka TAKASHINO* , Masaaki SAITO*事,

Mitsugi Yamagucfh* , Satoshi Fukui and Takao Sato

Department of Chemistry and Chemical Engineering.

Faculty of Engineering, Niigata University,

事Graduate School of Science and Technology, Niigata University

8050, Ikarashi 2-Nocho. Niigata-shi 950-2181 , Japan

** Tokyo Metropolitan Industrial Technology Research Institute

Fukazawa. Setagaya-ku. Tokyo 1 58-0081. Japan

In general a liquid scintillation method can be applied to determineとhe tritium concentrator!

血an em血nmental間ter such as rain water and river one.血this case, the foliowings are

generally carried out '(l ) a sample solution is directly measured血a large血/ forlong血e {about

several days) by using a low-back liquid sc.血dilation counter', (2) after the sample solution is

enriched by applying the electrolysis method, the solution thus enriched is measured with a normal

liquid sc.血血tion counter. However, the tritium separation factor ( βa) in the solution obtained by

the electrolysis-apparatus having a Sim of solid polymer electrolyte by applying the electrolysis

method (SPE electrolysis method) is not so large (about6). Increasing βa血the solution is an

important matter since it leads to an increase血the accuracy of tritium concentration in an

en vironmental water. We then considered the effect ofa high magnetic Geld on the electrolysis, the

electrolysis-apparatus based on the SPE electrolysis method was set in the Geld, and the

electrolysis was carried out under each high magnetic Geld血the range ofO-3 T. The electrolysis-

apparatus was set as follows : the direction of the electrolysis current was at {a ) right angle , (b )

counter current , (c ) reverse current to the magnetic Geld. Consequently, the foliol血g three were

obtained:血the case of(a ) , β3血creased with increasing the mag刀etic血/d between Oand2 T

{0-2 T) , but decreased with increasing one {2-3 T) Un that of{b) , a血creased with血creasing

the mag刀etic Geld (0-n) ,訓d especially, exponentially increased (2-3 T) ',in (c) , ♂ slightly

increased (0-3 T). From the above-mentioned, the following two matters were clari&ed'Al ) the

effect of the magnetic field on the electrolysis is fairly large under a certain condition ', (2) a large

la can be obtained when an appropriate condition is chosen.

(Received September 28. 2001)
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