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研究成果の概要（和文）：　核融合炉燃料として必要なトリチウムは、リチウム6(6Li)と中性子との核反応によ
り生産する。天然のリチウムには6Liが最大で約7.8％(残りはリチウム7(7Li))しか存在せず、核融合炉では6Li
を約90%に濃縮する必要がある。本研究では、イオン伝導体中における6Liと7Liの移動メカニズムを計算シミュ
レーションにて探索し、イオン伝導体中をLiイオンが透過する際、6Li、7Liの移動速度に差があることを明らか
にした。次に、実験にて、イオン伝導体を6Li分離膜とし、6Li分離回収試験を行った結果、高い6Li同位体分離
係数(約1.05)が得られ、革新的6Li分離回収法としての基盤技術を確立した。

研究成果の概要（英文）：　The tritium needed as a fuel for fusion reactors is produced by the 
neutron capture reaction of lithium-6 (6Li), and enrichment of 6Li up to 90% is required for 
adequate tritium breeding in fusion reactors. In this project, new Li isotope separation method have
 been developed.
　First of all, we investigated the ionic mobility of lithium isotopes in ionic superconductor. 
Combing the first principle and the kinetics Monte Calro simulation, we calculate the diffusion 
constant of 6Li and 7Li. We show the two important effects for the difference in the mobility 
between isotope of lithium. 
　Furthermore, preliminary examination of Li isotope separation using lithium ion conductor with 
electrodialysis ware performed. As a result of using LLTO as the lithium isotope separation 
membrane, we obtained a high value of 1.05 for the 6Li isotope separation coefficient.

研究分野： 核融合エネルギー

キーワード： 核融合炉　トリチウム　リチウム　同位体分離　電気透析　イオン伝導体
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研究成果の学術的意義や社会的意義
核融合炉は重水素と三重水素(トリチウム)を燃料とする。重水素は海水にほぼ無尽蔵に含まれている。一方、ト
リチウムは自然界にほとんど存在しないため、リチウムに中性子を当て、人工的に製造する。このリチウムは海
水にほぼ無尽蔵に含まれることから、海水から回収したリチウムより、核融合炉燃料トリチウム製造に必須なリ
チウム同位体であるリチウム6を分離できれば、核融合のエネルギー源はほぼ無尽蔵となり、資源に乏しい日本
が将来安定したエネルギーを得ることができる、重要な研究開発テーマである。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



１．研究開始当初の背景 
核融合炉の燃料として必要なトリチウムは、核融合炉ブランケット内に装荷されるトリチウ

ム増殖材料中のリチウム 6(6Li)と中性子との核反応により生産する(図 1)。また、核融合発電
に使用する熱は、主に 6Li と中性子の核反応により生じる反応熱を利用することから、リチウ
ム同位体である 6Li の役割は大きい。しかしながら、天然のリチウムには 6Li が最大で約 7.8％
(残りはリチウム 7(7Li))しか存在せず、核融合炉の定常運転に必要なトリチウム量を確保する
ためには、6Li の存在比を天然より高い 90%に濃縮したリチウムが必要となる。 

図 1 6Li と中性子の核反応による核融合炉燃料トリチウムの生産 
 

現在、実用化されている唯一の 6Li 同位体分離技術として、水銀を用いたアマルガム法が存
在するが、水銀は有害金属のため、世界に類を見ない脱水銀国の日本では工業化できない技術
である。そこで、我が国ではこれまで様々な 6Li 同位体分離法が検討されたが、その中でも最
新の 6Li 同位体分離技術である、クラウンエーテルを 6Li 選択的吸着材として用いた研究にお
いても、安定した高い同位体分離係数は得られず、実用化へ向けた多くの課題を有している。
従って、日本は 6Li 同位体分離技術を有しておらず、希少で高価なリチウム 6 の海外からの大
量輸入も困難であることから、日本独自の 6Li 同位体分離技術の確立は、核融合炉早期実現に
向けた最重要課題の一つである。 

また、文部科学省の原子力科学技術委員会・核融合研究作業部会においても、「ロジスティッ
クスの確保観点から、6Li 分離技術は国産化を進めるべき。」、「製造プロセスを選定し、スケー
ルケールアップに向けた研究開発に至急着手することが必要。」 
(http://www.mext.go.jp/b_menu/shingi/gijyutu/gijyutu2/056/shiryo/1350763.htm より抜
粋) 
等が報告書に記載されており、技術開発の重要性は、核融合コミュニティーの共通認識である。 
 
２．研究の目的 

本研究は、天然のリチウムから 6Li のみを選択的に分離する機能を有する、革新的なリチウ
ムイオン伝導体を開発するとともに、最適なリチウム 6 同位体の分離条件を探索し、日本独自
の実用化を見通せる 6Li 同位体分離技術を確立することを目的とする。 
 
３．研究の方法 
研究代表者は、これまでに、セラミックス製のイオン伝導体をリチウム分離膜とした、海水

からのリチウム回収技術を発案した。イオン伝導体中をリチウムのみが透過することに着目し
た技術である。6Li は 6Li より移動度が高いことから、原理的には本技術を発展させることで、
6Li と７Li の分離が可能となる。そこで本研究では、イオン伝導体中における 6Li と 7Li の移動
メカニズムを計算シミュレーションにより探索するとともに、6Li と 7Li の分離に適した実験条
件最適化を行った。 
 
４．研究成果 

第一原理計算(vasp コードを使用)及びキネティクス・モンテカルロ法を用い、 イオン伝導
体中における 6Li、7Li 拡散定数の計算を行った。イオン伝導体中における Li イオンの移動に
必要な活性化エネルギーは nudged elastic band 法を使って Li 拡散経路を探索し計算した。次
にフォノン計算を行うことにより、単位時間当たりに一つの Li イオンがサイト間をジャンプす
る頻度Γの導出を行った。また、第一原理計算から求めたジャンプ頻度Γを用い、キネティク
ス・モンテカルロ法を実行することにより 6Li、7Li の自己拡散定数を評価した。 
イオン伝導体 LiTi2O4 及び LiC6 における 6Li、7Li ジャンプ頻度比Γ6/Γ7(図 2(a)) は、高温

では共に一定値(1.08 程度)に近づくが、その温度依存性は異なる。温度依存性は量子効果によ
るものであり、室温(300K)においてΓ6/Γ7 (LiTi2O4)≈1.1、Γ6/Γ7(LiC6)≈1.06 となることから、
結晶構造の違いにより有為な差として表れることが解る。LiTi2O4では Li イオンは狭い領域か
ら広い領域へ向かい移動する構造となっている(図 2(b))。一方、LiC6においては広い領域から
狭い領域に向かって Li イオンは移動する(図 2(c))。この構造の違いは活性化エネルギーに対
するゼロ点振動(ħω)の寄与の違いとして表れることが理解できる。LiTi2O4 ではゼロ点振動は
Li イオンの移動に必要な活性化エネルギーΔE=E2-E1 を下げる方向に働き(ħω2-ħω1<0, 図



2(a)上)、結果として質量差による移動度の違いを大きくする。対して、LiC6ではゼロ点振動は
活性化エネルギーを大きくするため(ħω2-ħω1>0, 図 2(a)下)、移動度の違いは量子効果により
小さくなる。キネティクス・モンテカルロ法により求めた LiTi2O4中の 6Li、7Li 拡散定数比 D6/D7

は 1.05～1.06 程度の値となった(図 2(d)-(e))。これは単一イオンの動きやすさを表すジャン
プ頻度Γの計算から予見される比(Γ6/Γ7≈1.11)をかなり下回る値である。我々は相関因子等
の計算から、空孔を介して生じた 6Li、7Li 間の相関効果が 同位体間の移動度の違いを小さく
する方向に働くことを明らかにした。このことは、仮に相関効果を弱くできれば、拡散比自体
もジャンプ頻度比(Γ6/Γ7)程度の値が得られることを意味している。  

計算科学により Li 同位体拡散に関して得られた知見は以下の二つである。①: Li イオンが
狭い領域から広い領域に移動する結晶構造の場合に量子効果は同位体拡散比を上昇させる方向
に働く。②: 空孔拡散機構が支配的な物質では 6Li、7Li と空孔間に相関効果が働き同位体拡散
比が減少する。つまり、①を満たす構造であり、且つ空孔機構が弱くなる物質において Li 同位
体効果が大きく表れることが期待される。候補物質の一つとして、イオン伝導体
Li3xLa2/3-xTiO3(LLTO) が挙げられる。 LLTO はヘブロスカイト型構造を持つ物質であり、A サイ
トと呼ばれる位置からズレた狭い領域が Li イオンの安定サイトとなり易い。この時、Li イオ
ンは 狭い領域から広い領域を通過することになるため(図 2(f))、量子効果により同位体拡散
比は増加することになる。また, Li 組成量 x を小さくすることにより, LLTO における空孔拡散
の寄与を少なくすることが出来る。例えば, La2/3TiO3に Li が少し入った物質(図 2(f))では、 Li
は格子間機構により拡散することとなり、且つ量子効果が働くことから、大きな同位体効果を
得られることが期待できる。 

図 2 (a) LiTi2O4 (b), LiC6 (c)における 6Li, 7Li のジャンプ頻度比Γ6/Γ7の計算結果. (d)-(e) 
キネティックス・モンテカルロ法により計算した 6Li, 7Li の拡散定数(d), 及び拡散定数比(e). 
横軸は結晶中の 6Li 濃度である. (f) La2/3TiO3+Li における Li の拡散経路. 狭い安定点から広
い領域を通過し Li イオンが移動していくことが解る 
 

次に、実験により、6Li、7Li の同位体分離効果を検証した。計算科学より明らかな点は、6Li、
7Li の同位体分離係数は様々な要因により変化はあるものの、イオン伝導体中を Li イオンが透
過する際、6Li、7Li の移動速度に差があることである。そこで、天然同位体比の Li 含有溶液
として、0.1Mの LiOH水溶液10Lを原液として用い、リチウムイオン伝導体に電圧を5V印加し、
Li を原液側から回収液側へ移動させた後、回収液中の 6Li の割合を分析し、6Li 同位体分離係
数を評価した(図 3)。 

図 3 イオン伝導体をリチウム同位体分離膜とした革新的 6Li 同位体分離技術の原理 
 
Li イオン伝導体 Li0.29La0.57TiO3(LLTO)を

6Li 分離膜とし、132 日間の 6Li 分離回収試験を行っ
た結果、天然同位体比を有する Li 原液からの Li 回収率が 47.6％時においても、高い 6Li 同位
体分離係数(約 1.05)が得られ(図 4)、計算シミュレーション等から予測される同位体拡散定数
比の平方根(D6/D7)

1/2に近い値を得た。また、6Liの割合は天然比の7.8％を大きく上回る約8.0％
を維持しており、安定的に 6Li 同位体を分離回収可能な有望で技術であることを明らかにし、
革新的 6Li 分離回収法としての基盤技術を確立した。 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 4 6Li 同位体分離係数の試験日数依存性(Li 回収率 47.6％においても高い分離係数 1.05 を示
す) 
 
また、先の実験の回収液中に含まれる 6Li の割合は約 8.0％であり、目標とする約 90％まで

濃縮するためには、回収液を原液とし、更に 6Li 同位体を分離回収する繰り返しの操作(6Li 同
位体分離装置の多段化)が必要である。この多段 6Li 同位体分離の可能性を検討するため、イオ
ン伝導体 Li0.29La0.57TiO3(LLTO)を

6Li 分離膜とし、予め 6Li と 7Li の比を等量(6Li:7Li=50:50)に
調整した LiOH 水溶液 1L を用意し、電圧 5V 印加時における 6Li 回収率及び 6Li 同位体分離係数
を評価する試験を行った。 

6Li 回収率は時間とともに増加し、17 日後には、原液中の 6Li すべてが回収液側に移動した
ことを示す、ほぼ 100％回収を達成した(図 5(a))。また、本試験時における 6Li 同位体分離係
数は、最大 1.05 と水銀アマルガム法(6Li 同位体分離係数 1.06)とほぼ同等の高い値が得られ、
6Li 回収率 70％(約 10 日後)においても、6Li 同位体分離係数 1.02 付近の高い値を得ることに成
功した(図 5(b))。更に、再現性の確認のため、同条件の試験を 2回行ったが、同じ傾向を示唆
する結果が得られ、リチウムイオン伝導体を 6Li 分離膜とした 6Li 同位体分離装置を多段化す
ることで、約 90％濃縮 6Li の達成可能性に見通しを得た。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

(a) 6Li 回収率             (b) 6Li 同位体分離係数 
(17日後にほぼ100％回収)       (10日後の回収率70％でも高い値を維持) 

図 5 6Li:7Li が等量(=50:50)の LiOH 原液を用いた際の 6Li 同位体分離試験結果 
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