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第1章

序論

本論文は,水素同位体分離用充填水蒸留塔に関して,塔内の充填物サイズの領域における

移動現象の解析を数理的に組み合わせ,塔全体の解析に取り入れた分離性能予測手法につ

いて述べたものである｡本研究は,分離性能の予測精度を向上し,過度の余裕を排した合理

的な塔の設計に道を拓くために,様々な因子が分離性能に及ぼす影響の評価を可能とする

ことを目的とする｡

1.1 水蒸留法による軽水および重水からのトリチウム分離

トリチウムは水素の同位体の一つであり,核種記号2Hまたは物質名tritiumの頭文字Tで

表される｡水素同位体の原子量および天然存在比を表1.1(1)に示す｡水素は,他の元素と比

較して同位体間の質量比が大きいため,同位体分離において大きな同位体効果が認められ

る｡トリチウムの放射能特性を表1.2(1)(2)に示す｡トリチウムは低エネルギーβ線放射体で

あり,そのβ線の飛程は空気中で約5mm,水または人体組織中で約6JJmである｡また,崩

壊熱も0.318W/gと小さい｡そのため,トリチウムは一般的には遮蔽および冷却を必要と

しない放射性核種である｡

一方,トリチウムの人体影響については,外部被曝はあまり問題とならないが,空気中で

はトリチウム水蒸気(HTO)の形で存在することが多く,呼吸器からの吸入と皮膚からの吸

収によって体内に取り込まれ,内部被曝が問題となる｡取り込まれたトリチウム水蒸気は,

体内の水分と急速に混合し,摂取後数時間で均一に拡散する｡体内のトリチウム水は,蓄積

することなく尿や汗等の代謝作用により生物学的実効半減期4…18日で減少していくが,ト

リチウム原子は同位体交換により生体構成成分と結合し,長期間にわたって体内被曝を続

ける可能性がある(3)｡したがって,トリチウム水の人体影響は無視することができず,トリ

1



表1.1:水素同位体の原子量と天然同位体存在比

同位体 原子量 存在比

【12c=12】 【%】

1.007825 99.9852

2.014102 0.0148

3.016049 10-16～10-15

表1.2:トリチウムの放射能特性

放射線

半減期

β線エネルギー

崩壊定数

g当り分子数(T2)

比放射能(T2)

崩壊熱(T2)

β線100%

12.33年

最大18.6keV,平均5.7keV

l.78×10-9s-1

9.98×1022

355TBq/g(9.6×103ci/g)

0.318W/g

チウムを環境に放出することは望ましくない｡

核燃料再処理施設の廃水や軽水炉廃水中からのトリチウム除去は,早くから環境問題と

して取り上げられ,研究されてきた(4)(5)｡また,現在計画中の国際熱核融合実験炉(ITER)

では多量のトリチウムを取り扱うことが予想され,この核融合炉本体の冷却システムへ漏

れ出したトリチウムや,安全系,建屋排気浄化系等で描集されたトリチウムを除去する必要

がある(6)｡さらには,新型転換炉｢ふげん｣の廃炉に伴い,中性子減速材の重水中に生成し

たトリチウムを分離処理する必要があると考えられる｡これらトリチウム含有軽水および

重水の特徴は,トリチウム濃度は低いが体積が非常に大きいことであり,その全量保管は現

実的ではなく,合理的な同位体濃縮･減容により処理する必要がある｡

水素同位体の分離技術としては,蒸留法(水素深冷蒸留,水蒸留),化学交換法(水一硫化水

素,水一水素など),熱拡散法,電解法,吸着法,膜透過法,レーザー法などがある(7)●(9)｡この

中でトリチウム含有廃水の処理工程に適用可能な同位体分離法は,水蒸留法か水一水素同位

体交換法である｡これらの方法は,重水の製造や重水炉で発生する劣化重水の再生に使用さ

れたり,核燃料再処理施設の廃水からのトリチウム除去システムとして検討されているが,
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処理量が多い場合には水蒸留法が適用できる(1)と考えられている｡

水蒸留法は,軽水･重水･トリチウム水の蒸気圧の差を利用して分離するもので,装置は

可動部が無く頑強,運転が常温から100℃で行えるなど容易,基本的に可逆変化プロセスで

あるため適切な断熱を行えば分離所要エネルギーが小さい,爆発性･腐食性ガスを使用しな

いので安全性が高い,水を電気分解する必要が無い,蒸留法そのものが単位操作の中でも代

表的と言えるほど技術的に確立されているので信頼度が高い等の魅力的な特徴をもってい

る｡一方,この方法の欠点は,分離係数が比較的小さいことで,広い濃度範囲の分離に対し

ては装置が大型化し,それが経済性を損なう主な原因となっている｡したがって,水蒸留法

によるトリチウム除去システムの経済的な実現性を高めるためには,水蒸留法における充

填物の特性,HETP,圧力損失,ホールドアップの大きさなどを工学的に明らかにし,塔のサ

イズや運転条件を最適化することにより建設･運転コストを低下させる必要がある｡

1.2 充填塔による水蒸留トリチウム分離

蒸留装置は,通常,リボイラの上に蒸留塔を設置し,さらに塔頂付近にコンデンサを配置

する形になっている｡蒸留塔で主流なものは棚段塔と充填塔の二つである｡棚段塔は,工業

的規模でかつ連続蒸留が行われる場合によく用いられる｡充填塔は,棚段塔に比べて気液

接触面積が大きく,流れが複雑なため,塔単位体積当たりの分離能力が高い｡水蒸留法の場

合,分離係数が比較的小さいため,限られた高さでより大きな分離を得ることができる充填

塔が使用される｡充填物としては様々な材質,形状,大きさのものが用いられるが,その選

定は充填塔の性能を支配する最も重要な因子の一つである｡充填物に要求される条件とし

て,気液接触面として有効に働く薄く一様な液膜がその表面に形成されやすいこと,空隙率

が大で流体に対する抵抗が小さく,フラッディングや偏流をおこしにくいこと,容量係数が

大きい,つまり物質移動が大きいこと,耐蝕性,耐熱性があり,単体の重量が小さく,かつ機

械的強度が大きいこと,安価なことなどが挙げられる｡充填蒸留塔の概要を図1.1に示す｡

リボイラで加熱され発生した蒸気は,充填物の間隙をぬって塔内を上昇しコンデンサに

至る｡蒸気はコンデンサで冷却され凝縮液となる｡凝縮液の一部は留出され,残りは塔頂へ

と還流される｡全ての凝縮液を還流する場合を特に全還流と言う｡還流液は充填物表面を

濡らし薄膜状となって流下し,上昇してくる蒸気と向流接触する｡このようにして,塔内の

いたるところで気液向流接触が起こり物質移動が行われる｡充填物は,気液接触面積を大

きくするとともに,気液各相の乱れを増大し,物質移動を促進させる働きを持っている｡

精留の過程をもう少し細かく説明すると次のようになる｡リボイラから上昇してくる蒸

気はエンタルピーが大きいので,下降する液と接触すると液に熱を与えて液の一部を蒸発
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図1.1:充填蒸留塔
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させる｡その際,液の組成よりも低沸点成分に富んだ蒸気が発生するため,精留効果が生じ

る｡また,蒸気は熱を液に与えたために液との接触面付近で急激に温度が下がり,その近く

の蒸気の一部は凝縮を起こす｡この際凝縮した部分は蒸気本体よりも高沸点成分に富んで

いるので,ここでも精留効果が生じる｡このようにして,蒸気と液が接触すると精留効果が

起こり,これを塔軸方向に多段的に積み上げることによって低沸点成分と高沸点成分の分離

が行われる｡結局,低沸点成分が塔頂部に,高沸点成分が塔底部に濃縮されることになる｡

1.3 水蒸留法に関するこれまでの研究

1937年,Ureyにより重水素が発見されると,40年代には天然ウラン一重水系核分裂炉の減

速材としての重要性から重水濃縮に関する多くの研究がなされた｡水蒸留法は,米国におけ

るManhattan計画初期の工場で重水の初期濃縮に使用され技術開発された｡現在では,重

水製造や劣化重水の再生の最終濃縮に使用され,経済的にべストとは言えないまでも工業

レベルでの分離･濃縮がなされている(8)｡日本においても1954年から重水製造技術の開発

研究が開始され,昭和電工の研究では,電解法と水蒸留法が検討された｡エネルギー消費量

の観点から,水蒸留による低濃度重水の濃縮は電解濃縮に比べて不適当であるが,中濃度濃

縮には電解濃縮の1/4から1/5のエネルギー消費で済むので適しているという結論を得て

いる(5)｡

その後,水蒸留法は軽水中のトリチウム分離のために研究された｡1979年を最初に,名古

屋大学の山本らが,黄銅製,ステンレス鋼製のDixongauzering,磁器製のRaschingring等

大きさ,材質の異なる様々な充填物を実験室規模の塔に充填し,水蒸留のHETP値を測定し

ている(10)●(12)｡また,段モデルに基づく計算手法の改良としては,木下(13),滞ら(14)の研究,

1982年に刊行された｢重水素およびトリチウムの分離｣の中で浅原による｢水蒸留法による

水素同位体分離｣と題する総説(15)等がある｡最近になっても,Tteninら(16)やFbdorchenko

ら(17)の実験および解析研究,核融合研究に絡んでSarigiannis(18)や岩井,山西ら(19)の設計研

究,COGEMA社Jeppsonによる米国DOEの委託研究｢廃水からのトリチウム除去と軽減

技術｣(20)の中で水蒸留法の適用が検討される等,水蒸留に関する研究は引き続き興味を持っ

て行われている｡

以上これまでの研究では,平衡段の概念に基づく伝統的な段モデルにより解析が行われ

ている｡このモデルの最大の利点は,必要なパラメータがHETP(一理論段相当高さ)ただ

一つであり,一度その正確な値を知れば塔の概念設計等を非常に簡単に行えることにある｡

その反面,現状ではEETP値は実験的に測定する以外に方法が無く,図1.2に示す様に,装

置や運転条件に依存して研究ごとに値が異なっており(10)(11)(15),水蒸留用充填塔のHETP
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値は必ずしも正確に知られているとは言えない｡もし,装置の幾何条件や運転条件,流体の

物性値など様々な因子を反映して理論的にHETP値を計算することができれば,個々の実

験条件の差を考慮したり,測定データを内外挿することにより,水蒸留用充填塔のHETP値

をより正確に予測することが可能となると考えられる｡近年,計算機能力が著しく向上し,

それに伴って数値シミュレーションの精度および重要性が増してきている｡また,複雑な幾

何条件を取り扱う理論(21)(22)の発展によって,興味深い理論研究が多く行われている｡した

がって,水蒸留用充填塔のHETP値もそれら技術を利用して理論的に予測することが期待

される｡

1.4 本研究の目的と意義

充填塔のHETP値に影響を及ぼす因子としては,気液流体の物性値,塔の内径や充填部高

さなどの幾何条件,操作圧力や蒸気流量,還流比等の運転条件,充填物の形状,大きさ,材質

および充填状態などが考えられる｡本研究の目的は,充填水蒸留塔内の物質移動現象をよ

り具体的に表現したモデルを使用することにより,上述の様々な因子を直接的に解析に取

り入れたHETP値の予測手法を開発することである｡

充填水蒸留塔内の物質移動を解析する際の最大の難点は,塔内の複雑な幾何構造をどの

様に理論的に取り扱うかであり,本研究では以下の2点に注目して解析する｡

1.充填塔内局所部分における物質移動

ここで,局所部分とは,充填層を形成する充填物の内側もしくは外側の個々の隙間を

指す｡局所部分は比較的簡単な幾何形状をしているので,具体的な幾何条件や境界条

件の下に輸送現象を記述する物理方程式を直接解くことにより,蒸気相や液相内の拡

散物質移動および気液界面を通した物質移動を解析することができる｡この局所物質

移動解析により,充填物の形や大きさ,気液流体の物性値,流体の速度などの因子が塔

の分離性能に及ぼす影響を評価する｡

2.充填層内流動によって生じる濃度の異なる流体の混合

ゆっくり流れている流体は,蒸発･凝縮を十分に繰り返すので濃度変化が大きく,反

対に,速く流れている流体は濃度変化が小さい｡これらの濃度が著しく異なる流体が

充填層のある場所で合流し混合すると,分離の損失が生じる｡本研究では,この様な

状況を軸方向異種濃度混合と呼ぶ｡軸方向異種濃度混合は充填層の本質的な因子なの

で,個々の局所物質移動解析を組み合わせる際に,その影響を考慮する必要がある｡

上述の局所物質移動解析や軸方向異種濃度混合の解析を組み合わせて塔全体の分離性能を
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実験の内容 文献

▲

常圧運転､ガラス製充填塔(長さ1m､内径1.6cm)

Dixongauzerjng(スレンレス鋼製､大きさ3mm)

常圧運転､ガラス製充填塔(長さ1m､内径1.6cm)

Dixongauzering(スレンレス鋼製､大きさ6mm)

常圧運転､ガラス製充填塔(長さ1m､内径1.6cm)

Djxongauzering(銅製､大きさ4×4.8mm)

減圧運転(300Torr)､CY型スルザーパッキング(直径10cm)

減圧運転(100Torr)､CY型スルザーパッキング(直径10cm)

(11)

(11)

(10)

(15)

図1.2:H20-HTO水蒸留における充填蒸留塔のHETP値
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解析するための総括的なモデルとして,塔内の気液の流動状況をよりよく表現する｢通り

抜け段モデル｣を開発する｡

充填水蒸留塔のHETP値の予測手法が確立されれば,HETP値に影響を及ぼす様々な因

子を解析に取り入れることにより,HETP値の予測や様々な因子の最適化が可能となり,塔

の設計における裕度を小さくし,塔高を低く押さえることができる｡

また,ここで開発された解析手法は,液体水素温度における水素同位体分離用深冷蒸留塔

の解析はもとより,同位体分離目的以外の蒸留塔の解析にも応用できると考えられる｡

1.5 本論文の構成

第1章は序論で,水蒸留法の必要性,分離原理,水蒸留法に関する既往の研究,本研究の目

的について述べた｡第2章では,充填水蒸留塔のHETP値の予測のために,気液の流動状況

をよりよく表現する｢通り抜け段モデル｣を提案し,塔内の充填物サイズの領域における

物質移動現象や,充填層の複雑な構造によって生じる流体の異種濃度混合特性を取り入れ

た物質収支式を導出する｡第3章では,塔内の充填物サイズの領域における気液各相内の拡

散過程および気液界面の物質移動過程を連結して解析する手法を開発し,局所的物質移動

効率を評価する｡また,第4章では,充填層の複雑な構造によって生じる流体の異種濃度混

合特性を実験により評価する｡第5章では,第3章および第4章で得た結果を通り抜け段モ

デルに取り入れて分離性能解析を行い,トリチウム水を使用して測定したDixongauzering

充填塔の分離性能と比較することにより,通り抜け段モデルの充填水蒸留塔の分離性能解

析手法としての有用性を確認する｡第6章は結論であり,第2牽から第5章までの研究結果

をまとめる｡

本文で使用した記号と参考文献は各章の最後にまとめた｡
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