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学位論文内容の要旨

  トリチウムは、従来よりp―放射体として微少量が、トレーサーとして利用され

てきたのに対し、近年の核融合関連研究では、マク口量の高濃度トリチウムその
ものを必要としている。そこで、環境中に希薄にしか存在しないトリチウムを高

濃度で大量に得るには、何らかの方法で人工的に製造しなければならないが、我

が国の場合、原子炉によるりチウム照射が安全性及び経済性から最も実際的であ
る。即ち、Li化合物を原子炉で熱中性子照射し，6u（n，a)3H反応でLi化合物中

に生成したトリチウムを抽出する方法である。本研究では、熱伝導性がよく、原
子炉照射中の除熱が容易である等の種々の利点があるLi-Al合金を、トリチウム製

造用のターゲット材料として選択した。そして、中性子照射したLi-触合金中の
トリチウム挙動を明らかにし、37TBq（1，ooOCi）規模のトリチウム製造に応用

した。
  このトリチウム製造技術確立のためには、6u―魁合金からのトリチウムの加熱

抽出条件を知る必要があった。ここで用いたAト12．7at．％6L合金は、Q相（A1）
とp相（金属間化合物p－Lユ心）からなるうえに、p－u心は多量の原子空孔および

置換型の欠陥（最大約4at．％）を含む特異な化合物であり、その格子欠陥構造は明
らかでなかった。また、この合金中で、6Liはほとんどがp相中に含まれる。した

がって、この合金中において、6i（r，Q）3H反応で生成したトリチウムの挙動を明
らかにするには、p相すなわちp―u甜結晶中でのトリチウムの挙動を明らかにしな

ければならなかった。本研究では、6Liイ合金からのトリチウム抽出の温度条件
を求め、抽出温度条件下での合金中におけるトリチウムの挙動を6－umの格子欠
陥構造との関連で明らかにし、トリチウム製造技術の基盤となる重要な知見を得
た。さらに、独自に開発した装置により、環境中にトリチウムを放出することな

く、37TBq（1，000Ci）規模のトリチウム製造試験を行なえることを示した。本
研究で確立された技術により製造されたトリチウムが、種々の基礎研究用として
供給されている。

  本論文は6章から構成されている。以下に各章の概要と主な成果について述べ
る。
  笠！童「序論」では、本研究の背景および目的、従来の関連する研究の概要と



当面する課題、本論文の構成について述べている。

  笛2童「p―LiAlの電気抵抗率にたいする中性子照射効果」では、実験方法およ
び実験結果とその解析について述ぺている。
  本研究では、精度良くLi濃度を規定した均質なp―LiAl結晶をLi濃度48―54

at.％の広い範囲で作製し、電気抵抗率のLi濃度依存性を精度良く求めたことによ
り、はじめて，理論的な解析が可能になった。熱中性子と6uの核反応（6Liくri，
み3H）は他の核反応に比較して極めて大きな断面積（953 barns）をもつので、
その格子欠陥構造を変え、キャリヤの散乱機構に大きな影響を与える。本研究で

は、比較のために、濃縮6L1を用いたp―6L1Alと、濃縮7Liを用いたB―7LiAlの2
種類の試料を作製し、中性子照射した。
  次に、実験データから、キャリヤの散乱と中性子照射効果の機構にっいて議論

している。中性子照射によって、p－6L1AlではLi濃度50 at.％付近で電気抵抗率
が約50％減少したが、p―7L1AlではLi濃度48から54 at.％範囲にわたって電
気抵抗率の変化はなかった。
  実験結果の解析では、リンデの法則（「荷電不純物による残留抵抗率は不純物

原子と母体原子間の原子価の差の2乗に比例する」）に基づく、格子欠陥構造に
対するキャリヤの散乱モデルを提案した。中性子照射前及び後でのp―6L1Alの電
気抵抗率を矛盾なく説明し、複合欠陥濃度（最大0.8 at.％）と3種類の欠陥によ
る電気抵抗率を得た。中性子照射したp一6LiAlの電気抵抗率減少の原因は、キャ

リヤにたいして有効な散乱体である複合欠陥の分解であると結論した。
  麓墨童「p―LiAl中のLiおよびトリチウムの拡散機構」では、第2章で明らか
になった格子欠陥構造をもとに、NMR実験から知られているLiの拡散機構を新た
な視点から考察した。さらに、第2章の結果を考慮して、等速昇温によって放出
されるトリチウム量とp－6L1Alの電気抵抗率の同時測定及びp―6L1Al中のトリチウ
ムの拡散係数の測定をもとに、300Kから800Kの温度範囲でトリチウムとLiの
拡散機構を総合的に考察した。本章の結果は、第2章で明らかとなった格子欠陥
構造を支持している。
  麓堊童「中性子照射した6L1-Al合金からのトリチウム放出挙動」では、B－6L1Al
中のLi及びトリチウムの拡散機構をもとに、中性子照射した6Li-Al合金からのト
リチウム放出挙動等について明らかにし、6Li-Al合金を用いた卜リチウム製造の
ための基礎データを得た。また、放射化学的手法により、合金中でのトリチウム
の価電状態を求め、合金結晶中での卜リチウム原子の位置を推測した。さらに、

ヘリウムについては、合金結晶中での存在量の違いによって、加熱放出挙動が著
しく違うことを見い出した。
  箆5童「中性子照射した6Li-Al合金を用いた卜リチウム製造への応用」では、
トリチウム製造技術のうちターゲットからの抽出・回収、貯蔵、分析等について
述べている。卜リチウム製造技術は、夕ーゲットの製作、原子炉照射、夕ーゲッ
トからの抽出・回収、貯蔵、分析等からなる一貫した化学工程であり、放射性ガ
スの取扱いに関する総合的な技術である。本章では、独自に開発した設備および
装置の概要を述べている。



  毎昼童「結論」では、各章において得られた結論を要約し、本研究の成果と意
義を述べている。
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  工ネルギー資源の乏しい我が国の将来のエネルギー源として、核融合炉ならびにその関

連技術の開発が進められている。核融合関連研究においては、環境中には希薄にしか存在

しないトリチウムを多量かつ高濃度に必要としている。しかし、現在、我が国では必要量

のほとんどを外国からの輸入に頼っている。トリチウムを人工的に生成する方法として、

原子炉中でりチウム化合物を熱中性子照射し、6Li(n，ロ）3H反応によりLi化合物中に生成し

たトリチウムを抽出する方式が考えられる。この核反応のターゲッ卜材料としては熱伝導

性に優れ、原子炉照射中における除熱が容易であり、さらに中性子重照射後も健全性が保

たれていることが必要である。

  本論文は、このような背景のもと、Li―Al合金をターゲット材料に選択し、中性子照射し

たしi－Al合金中のトリチウムの挙動を明らかにし、37TBq（lOOOCi)規模のトリチウム製造に

応用したものであり、主な成果は以下の点に要約される。

（1）Li―Al合金の種々の組成の中で、中性子重照射に対しても健全性を保ち、Liの存在量

が最大となる組成はAl-12. 7at. 906Li合金であることを実験的に見出した。この組成のLi一Al

合金はQ相(Al)とロ相（ロ-LiAl)からなり、6Liは原子空孔と置換型欠陥の多いロ相に含ま

れるためトリチウムもロ相中に生成すること、したがって、ロ相中におけるトリチウムの

挙動を知る必要のあることを示した。

（2）ロ相のみからなる結晶、すなわち金属間化合物ロ-LiAlをLi濃度48-54％の範囲で作成

し、室温における電気抵抗のLi濃度依存性および中性子照射効果を調べた。特に中性子と

よく反応する6Liを濃縮した試料と中性子と反応しない7Liを濃縮した試料を作成し、6Li濃

縮試料では中性子照射により電気抵抗が減少するのに対して、7 Liの場合には、中性子照射

効果が見られないことを実験的に見出した。この実験結果はりンデの法則を適用すること

により説明され、ロ-LiAI中には原子空孔（t'VLi)や置換型格子欠陥(rLiAl冫の他にこれらが結



合した複合欠陥(Vu-LiAl）が存在することを示し、それぞれの欠陥濃度を算出することに成

功し、中性子照射によって複合欠陥が分解することにより電気抵抗が減少することを示し

た。

（3）300-800Kの範囲において電気抵抗率と卜リチウムの放出率を同時に測定した。その

結果、ロ・I」iAlおけるLi原子の拡散は自由原子空孔のみならず複合欠陥中のLi原子空孔も拡

散経路となることを示した。また、650K近傍において電気抵抗率の不可逆的変化が存在し、

この不可逆変化は中性子照射によって消失すること、その温度においてトリチウムの放出

率も最大になることを見出し、いずれの現象も複合欠陥の分解によって説明されることを

示した。さらに、ロ-LiAl中におけるLi原子および卜リチウムの拡散の活性化エネルギーの

値から、ロ-LiAl中でトリチウムはLi原子と強いイオン相互作用をしながら、Li原子近傍の

格子間に存在することが示唆された。

（4）中性子照射したAl-12.7at.％6Li合金の溶解実験から、83％の卜リチウムはロ相中に

T―として存在することが示された。この実験結果より、A1-12．7at％6Li合金および8-LiAl

結晶中のどちらにおいても、卜リチウムは同様の存在状態にあることが示唆された。さら

に、プロチウム、トリチウム、ヘリウムの等時加熱放出挙動および等温加熱放出挙動を調

べ、ステンレス製るっぼ中のNiとAlの共晶点以下の温度である600K付近でトリチウムを抽

出できることを示した。また、ヘリウムについては合金結晶中でのLiの存在量によって放

出挙動が異なることを示した。

（5）これらの結果を、環境中に卜リチウムを放出することのなぃ37TBq規模の卜リチウ

ム製造工程の開発に応用した。

  これを要するに、著者は6Li(n，a)3H反応を用いて卜リチウムを生成するために、ロ―LiAI

中における卜リチウムの拡散挙動を明らかにし、Al-12．7at．％6Li合金からの卜リチウム抽出

条件を示しており、核融合工学、放射線物性学、アイソトープ工学の進歩に寄与するとこ

ろ大なるものがある。

  よって、著者は北海道大学博士（工学）の学位を授与される資格あるものと認める。
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