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研究成果の概要（和文）：核融合炉ブランケットでの使用が検討されている各種トリチウム増殖

材料候補中でのトリチウム挙動及びブランケット配管におけるトリチウム漏洩防止についての

研究を実施し、液体リチウム及び流動下液体リチウム鉛中水素同位体の配管を通しての漏洩速

度及び移行メカニズム、さまざまな酸化還元状態の溶融塩候補材料中のトリチウム化学形変化、

固体酸化物候補材からの蒸発挙動を明らかにするとともに、トリチウム透過防止コーティング

中のトリチウム移行メカニズム解明とコーティング作成手法の最適化を行った。 

 

研究成果の概要（英文）：Tritium behaviors in various tritium breeding candidates and 

permeation barrier coatings for fusion blanket are investigated to clarify tritium 

release mechanism and release rate through tubing materials contacting with liquid 

lithium and lithium lead, the change of tritium chemical form in a liquid salt candidate 

under various REDOX condition, vaporizations from a solid oxide candidate, and tritium 

transfer in the tritium permeation barrier coatings fabricated in this project. 
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１． 研究開始当初の背景 

 

核融合燃料であるトリチウムを生産するた

め、核融合炉ブランケットにはリチウム原子

を含んだトリチウム増殖材料が設置される。

トリチウム増殖材料は、高温、照射下、高磁

場下といったブランケット環境に置かれる他、

トリチウムへの積極的な核変換によって、組

成変化を発生する。生産されるトリチウムは、

貴重な資源として効率的な回収により損失を

防ぐ必要がある他、中程度の半減期と持つ放

射性物質としてその漏洩を抑えなければなら

ない。ブランケット内に設置されたトリチウ

ム増殖材料とトリチウムとの相互作用は、ト

リチウム回収・漏洩防止の最上流側として、

トリチウム生産概念成立の鍵を握っている。 

トリチウム増殖材料としては、リチウムタイ

タネート、リチウムシリケート、液体金属リ

チウム、リチウム鉛共晶合金、フッ化リチウ

ムフッ化ベリリウム混合溶融塩などの比較・

検討が進められている。これらを用いた核融

合炉ブランケット概念は、トリチウム増殖材

料として液体を用いる液体ブランケットと、

固体のトリチウム増殖材料を用いる固体ブラ

ンケットに大別される。固体ブランケットに

ついては、ある程度の設計データは得られて

いるが、核融合炉ブランケット環境下で重要

となる照射欠陥や酸素不定比性の影響につい

ては、必ずしも明らかにはされていない。一

方、液体増殖材料を使用する液体ブランケッ

ト概念は、高い経済性などの魅力的な点が多

く、固体ブランケットと並んで検討が進めら

れている。しかし、核融合炉ブランケット環

境下におけるトリチウムの生成・溶解・拡散・

放出・構造材料壁透過挙動などは中性子照射

や流動の影響を受けることが予想されるため、

実証炉に向けたブランケット設計を行うため

には、ブランケット環境下におけるこれらの

素過程に関する基礎データを取得し、そのメ

カニズムを明らかにすることが必要である。 

 

２．研究の目的 

核融合炉ブランケットにおいては、燃料と

して使用されるトリチウムを安定に生産・回

収するとともに、燃料サイクルの自立性や安

全性だけでなく経済性の観点からも、その漏

洩量を抑制する必要がある。本計画研究の目

的は、それらのシステムを構築するために必

要なブランケット材料中のトリチウム挙動に

関する学術的基盤を構築することである。こ

のため、原子炉やトリチウムを用いた研究を

集中的かつ相補的に行うことにより、ブラン

ケット環境下における各種増殖材料中のトリ

チウム挙動を明らかにする。 

 

３．研究の方法 

本計画研究では、液体トリチウム増殖材を

中心に原子炉やトリチウムを用いた研究を行

い、トリチウム増殖材中でのトリチウムの生

成・溶解・拡散・放出・構造材との相互作用

についての研究、及び、トリチウム増殖材と

接する構造材へのトリチウム透過防止コーテ

ィングの作成と機能についての研究を、以下

の 5つのサブテーマで実施する。 

(1) 溶融金属リチウム(Li)中のトリチウム

挙動の解明 

(2) 溶融リチウム鉛(Li17-Pb83)合金中のト

リチウム挙動の解明 

(3) 2LiF-BeF2(Flibe)溶融塩中のトリチウム

挙動の解明とトリチウム化学形の制御 

(4) 固体トリチウム増殖材中の酸素欠陥と

トリチウムの相互作用の解明 

(5) ブランケット構造材料壁におけるトリ

チウム透過防止コーティングの研究 

 なお、これらの研究を進めるため、東京大

学大学院工学系研究科原子力専攻（東海地

区）にある東京大学原子炉「弥生」、及び同

専攻トリチウム実験室において、照射下ポッ

ト試験、流動下試験、透過漏洩抑制試験を実

施し、必要に応じて、本郷地区等の非管理区

域において Hあるいは Dを使用した模擬試験

を実施する。 

 

４．研究成果 

(1) 溶融金属リチウム(Li)中のトリチウム挙

動の解明 

液体金属リチウムへのトリチウムの溶解度

は大きいため、液体リチウム配管を通しての



トリチウム漏洩はあまり心配する必要はない

一方、トリチウムの回収が課題とされイット

リウムによるホットトラップ法などが提案さ

れている。本計画研究においては、トリチウ

ム漏洩速度評価、トリチウム濃度センサー開

発、配管透過によるトリチウム回収量評価の

ための基礎となるトリチウムの液体リチウム

配管壁からの透過漏洩挙動を研究した。 

本研究で用いた試験装置の概略を図1 に示

す。約25g のリチウムは厚さ1 mm、表面積約

130 cm2の透過壁を有する純鉄容器に納められ、

内部より加熱される（～873 K）。このとき、

水素もしくは重水素ガスをリチウム表面から

吸収させる方法、もしくは、試験装置全体を

東大弥生炉の照射孔であるファストコラムに

設置し中性子照射によってトリチウムを生成

させる方法により、リチウム中に水素同位体

を導入する。リチウムから純鉄壁を透過した

水素同位体を、ヘリウムスイープガスにより

四重極質量分析計もしくは電離箱に導き、水

素同位体の透過速度の測定を行った。 

水素及び重水素を使用した実験では、導入

量誤差及び質量分析計精度の制約から、ppm 

 

図1 液体リチウムからの水素同位体透過試

験装置 

 

図2 液体リチウムからの水素透過試験結果 

 

以上の水素同位体濃度での試験を実施した。

また、トリチウムを用いた実験では、ppb程度

のトリチウムをリチウムに導入して透過試験

を実施した。図2に水素を用いた際の水素同位

体透過挙動、図3にトリチウムを用いた際の透

過挙動を示す。いずれもほぼ直線状に上昇し

ており、長い濃度領域にわたってリチウム中

トリチウム濃度センサーとしての役割を果た

す事がわかった。また、透過速度係数は、純

鉄内部の拡散係数とほぼ同程度でリチウム界

面での移動抵抗は小さい事がわかり、純鉄を

用いたセンサーの応答時間は10分以下である

事がわかった。さらに、リチウム界面にお 

 

図3 液体リチウムからのトリチウム透過試

験結果 

いてより小さな移動抵抗を示すと考えられる

リチウム流動下においても、また、配管材料

透過においてより大きな移動抵抗を示すステ

ンレス鋼等の各種材料においても、移動抵抗



は配管材料の透過速度係数として見積もられ

る事が示唆され、トリチウム漏洩速度及び純

鉄壁による回収速度係数を見積もる事ができ

た。また、トリチウム回収法として有力視さ

れているイットリウムによるホットトラップ

法に関し、リチウム中にイットリウムを入れ

た状態で水素同位体濃度の測定を行い、イッ

トリウムによるトリチウム回収のその場測定

を実施した。この結果、液体リチウムからイ

ットリウムへのトリチウム吸収速度は拡散律

束である事がわかった。また、液体リチウム

中に窒素を導入した所、トリチウム吸収速度

係数が低下し、イットリウム表面が窒化物に

覆われた事が原因と考えられた。 

 

(2) 溶融リチウム鉛(Li17-Pb83)合金中のト

リチウム挙動の解明 

液体金属増殖材料候補である溶融リチウム

鉛合金については、流動リチウムからのトリ

チウム透過漏洩測定を実施するため、弥生炉

の照射孔に照射可能な小型自然対流ループシ

ステムを設計製作した。本研究では、このル

ープを東大高速中性子源炉「弥生」のファス

トコラムに設置し、照射下でトリチウムを生

成させつつ、透過放出されるトリチウムを測

定する事によって、照射下高温下かつ流動下

におけるトリチウム放出の連続測定を世界に

先がけて実施した。ループは、内径10.2 mm

のステンレス配管で作成し、加熱及び冷却部

となる水平配管約50cm、高温部及び低温部と

なる垂直配管約50cmのほぼ正方形の形状とし

た。高温部及び低温部の一部は、それぞれ配

管を内径10.2 mm、厚さ1mmの純鉄製とし、外

側をそれぞれジャケットで被った。ジャケッ

ト内にはHe+1%H2あるいはHe+100ppmH2スイー

プガスを連続して流し、それぞれ電離箱につ

なげた。中性子照射によりLi-Pb内に生成した

トリチウムは、純鉄チューブを透過漏洩して

ジャケット内に移動し、スイープガスによっ

て電離箱に導かれて、放出量の時間変化を連

続的に測定できるようになっている。なお、

高温部及び低温部の温度差はヒーター出力に

応じて約40℃、流速は約4cm/sとなった。 

トリチウム放出量は原子炉出力変化に対

し、一定のゼロ次時間遅れののち、一次時間

遅れをもって追従して変動した。ジャケット

内及び電離箱内のスイープガスの移動を一

次時間遅れ、ジャケットから電離箱までの配

管中のスイープガスの移動をゼロ次時間遅

れとして補正しつつ、Li-Pb からのトリチウ

ム透過漏洩の時間遅れを一次時間遅れとし

て仮定した変数を用いてモデルフィッティ

ングを行った結果、He+1%H2スイープガス下で

はトリチウム時間遅れは約 20 分程度、

He+100ppmH2スイープガス下では約 40分程度

となり依存性が見られた。これらの値は、非

流動下で観測されたトリチウム放出の遅れ

時間と同程度のレベルであり、流動条件下に

おけるトリチウム放出速度は、非流動条件下

でのトリチウム放出挙動結果が流動下に応

用可能である事が示唆された。 

 

(3) 2LiF-BeF2(Flibe)溶融塩中のトリチウム

挙動の解明とトリチウム化学形の制御 

液体溶融塩増殖材候補であるフッ化リチ

ウムフッ化ベリリウム混合溶融塩(Flibe)に

おけるトリチウム挙動は、トリチウムの化学

状態が、水素形(T2あるいは HT)で存在するの

か、フッ酸形(TF)で存在するのかに応じて、

その物理化学的挙動が大きく変化すると考

えられ、Flibeの酸化還元制御が重要となる。 

本研究ではまず東京大学原子炉「弥生」の

ファストコラムにおいて 200g 程度の Flibe

をるつぼ中で溶解し溶融状態で照射を行っ

た。核変換により生成したトリチウムは、気

相へ放出されると同時に容器壁を透過して

漏洩するが、これらをパージガスによって回

収し測定系に導く事によって、照射下でのト

リチウムの放出・漏洩挙動をその場測定した。

パージガス中の水素分圧を変える事で体系

中の酸化還元状態を変化させたところ、トリ

チウムの化学形(TF/HT)の割合は、水素分圧

に依存して変化した。また、Flibe に金属ベ

リリウムを浸漬して還元状態にしたところ、

トリチウム放出の化学形はほぼ全量 HT とな

る事がわかった。なお、HT 放出は早く TF 放

出は遅い過程である事も確認された。 

次に、電気化学手法によるFlibeの酸化還元

状態制御試験を実施した。るつぼはNi製のも

のを使用し、作用電極には耐食性の観点から

Ni を用い、擬似参照極にはPt ワイヤーを、

随時Be/Be2+の平衡電位で校正しながら利用し



た。対極は長時間の酸化にさらされるため、

Ni 製バブリングチューブの先端にPt ワイヤ

ーを溶接し、H2(5%) /He(95%)混合ガスを

30ml/min で吹き込むことにより還元剤の供

給を確保した。Flibe を500℃～550℃で溶解

させ、サイクリックボルタンメトリを実施し、

さまざまな酸化還元状態のFlibeにおける非

金属不純物挙動を測定するとともに、電気分

解による不純物フッ化水素からの水素脱離の

電位を明らかにした。 

 

(4) 固体トリチウム増殖材中の酸素欠陥とト

リチウムの相互作用の解明 

固体トリチウム増殖材である Li2TiO3 につ

いては、高温の還元雰囲気で酸素欠損を生じ

る。一方、燃焼によって Li 原子が減少して

しまうため、あらかじめ Li 原子を多く導入

した Li過剰組成の Li2+xTiO3+yが提案されてい

る。トリチウム挙動はこれらの酸素欠陥及び

Li 原子比によって大きく変化すると考えら

れるため、本研究では、Li2+xTiO3+yの高温蒸発

挙動についての研究を実施した。 

 Li2+xTiO3+y は中和法によって作成し、XRD

測定によって単一相と確認された Li/Ti 比

2.1の試料を用いて研究を進めた。900℃まで

昇降温試験によって、Ar 中でも、Li2+xTiO3+y

の重量減少速度が Li2TiO3 よりも顕著である

ことが確認され、不安定なサイトに存在する過

剰 Li 原子の揮発に起因する可能性が示された。

さらに、水素雰囲気下、二酸化炭素雰囲気下

での測定を進め、水素分圧に応じて重量減少

が抑えられる事、昇温過程での吸着水脱離に

伴う重量減少が発生する事、CO2雰囲気中で重

量増加が発生する事などから、Li過剰組成で

は、通常の Li2TiO3 よりも、酸素欠損が発生

しにくい事、水素や二酸化炭素との相互作用

が大きい事を見出した。 

 

(5) ブランケット構造材料壁におけるトリチ

ウム透過と透過防止コーティングの研究 

液体増殖材と接する配管におけるトリチ

ウム透過防止膜として、液体リチウムとの存

性が示されている酸化エルビウム（Er2O3）に

着目し研究を実施した。コーティングの作成

方法は、主に、真空アーク蒸着法及び MOD法

（有機化学分解法）によって作成した。 

各種基板に基板非加熱で作製した Er2O3 薄

膜試料の 500℃における水素透過フラックス

と重水素圧力の関係から、基板では透過フラ

ックスが 1桁程度異なっていたが、薄膜試料

ではその差が小さく、また基板との相関はな

かった。さらに、グラフの傾きから圧力依存

指数 n を算出すると 0.47～0.62 となり 0.5

に近かった。これらから、重水素は薄膜のみ

に透過を制御され、また膜中では解離して拡

散律速で移動していることが示唆された。 

次に、蒸着時間の制御で膜厚を変化させた

Er2O3 試料の重水素透過試験を実施したとこ

ろ、1.3 μm と 2.6 μm の試料では膜厚と透

過フラックスが反比例の関係になったが、

0.3 μm の試料では反比例の関係が成り立た

なかった。その原因を調べるために試験後の

薄膜表面を観察すると、基板が露出している

箇所が見られた。これより、膜厚が小さい場

合、基板が露出し重水素の透過経路となるこ

とがわかった。また、基盤の露出がなく、均

一に成膜された薄膜試料の中で、透過試験中

に透過防止性能が大きく劣化する場合があ

り、これは透過試験中に試料にクラック等を

発生したためであると考えられた。基盤の露

出もクラック発生もない試料ついて、500℃ 

 

図 4 真空アーク蒸着法によって F82H鋼上に

成膜した酸化エルビウム薄膜の重水素透過

防止性能 

以上の試験中に透過フラックスが徐々に減

少し、定常値に収束する挙動が見られた。試

験前後の試料の TEM観察を行ったところ結晶

粒の成長が見られ、水素透過防止性能の向上
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が薄膜の結晶粒径の成長によること、水素が

薄膜中の粒界に沿って移動（粒界拡散）した

ことが示唆された。 

図 4に基板片面と両面に真空アーク蒸着法

で成膜した Er2O3 薄膜試料の水素透過試験結

果を示す。片面成膜試料と比較して、両面に

成膜した試料は透過係数が 1桁以上低く、ま

た 600℃において基板の 1/105というきわめ

て高い透過防止性能を示した。 
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