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論 文 内 容 の 要 旨 

 本研究の目的は、高温質量分析法による蒸気圧測定から酸化物燃料および窒化物燃料に関係する物質について、こ

れまで不確かであった、あるいは、未知であった熱力学諸量を取得することである。本研究のテーマである原子炉燃

料の蒸気圧は、燃料の熱化学的安定性を評価する上で必要な熱力学諸量を評価するために利用されている基礎物性の

ひとつである。特に、原子炉燃料の蒸気圧を測定することは必然的に高温領域のデータ取得につながるため、蒸気圧

測定は燃料のふるまいを理解する上で重要な高温領域の熱力学諸量を取得する手段として適している。 
 第１章では、高温質量分析法による蒸気圧の測定方法について説明した。また、酸化物燃料や窒化物燃料の蒸気圧

特性に関するこれまでの研究状況を紹介した。 
 第２章では、酸化物燃料に関係する物質の熱力学諸量に関する研究成果について記述している。始めに、これまで

不確かであった揮発性ウラン含有蒸気分子 UO3（g）の標準生成自由エネルギーの値を確かめるため、２つの異なる

方法で行われた高温質量分析測定結果について説明を行った。そして、これらの測定から、より信頼できる UO3（g）
の標準生成自由エネルギーの値を示すことに成功した。ウラニアーイットリア固溶体 U1－yYyO2－x（x＝y/2）の酸素

ポテンシャルに関する測定結果については、固溶体の酸素ポテンシャルは同じ不定比組成（亜化学量論組成）の UO2

－x の酸素ポテンシャルとほぼ一致することが分かった。最後に、これまで熱力学諸量に関する実測値が報告されて

いなかったペロブスカイト型複合酸化物 BaPuO3 および SrPuO3 の蒸発エンタルピーや標準生成エンタルピーΔfHo 

298 に関する測定結果について説明を行った。 
 第３章では、窒化物燃料に関係する物質、特に NpN の熱力学諸量に関する研究成果について記述している。始め

に NpN 単体の高温質量分析測定結果について記述した。その結果、NpN の標準生成自由エネルギーの値は、UN と

PuN の値に対して中間的な値を示すことがわかった。ところが、この標準生成自由エネルギーの算出にあたっては、

文献から得られる解離圧（窒素圧）の外挿値を使用していたため、相合蒸発する PuN と共存させた NpN の高温質量

分析測定を試みた。その結果、NpN の標準生成自由エネルギーは、UN と PuN の値に対して中間的な値を示すこと

が再確認された。最後の NpN と PuN との固溶体（Np、Pu）N に関する高温質量分析測定では、固溶体中の PuN
の活量に関する取得を試みた。 
 第４章では、本研究の結論として得られた成果などを要約している。 

【37】
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論 文 審 査 の 結 果 の 要 旨 

 本研究のテーマである原子炉燃料の蒸気圧は、燃料の熱化学的安定性を評価する上で必要な熱力学緒量を評価する

ために利用されている基礎物性のひとつである。特に、原子炉燃料の蒸気圧を測定することは必然的に高温領域のデ

ータ取得につながるため、蒸気圧測定は燃料のふるまいを理解する上で重要な高温領域の熱力学諸量を取得する手段

として適している。本論文では、これまで不確かであった、あるいは、未知であった酸化物および窒化物燃料に関連

した物質についての熱力学諸量に関する評価を行っている。本論文の内容を要約すると以下のようになる。 
⑴ 酸化物燃料に関係する物質の熱力学諸量については、これまで不確かであった揮発性ウラン含有蒸気分子 UO3

（g）の標準生成自由エネルギーの値を明らかにしている。また、これまでに報告例のなかった複合酸化物

（BaPuO3、SrPuO3）の標準生成エンタルピーや亜化学量論組成ウラニアーイットリア固溶体（U、Y）O2－x
の酸素ポテンシャルに関する熱力学緒量を明らかにしている。 

⑵ 窒化物燃料に関する物質については、これまでに報告例のなかったネプツニウム窒化物の標準生成自由エネルギ

ーを測定し、ウラン窒化物とプルトニウム窒化物の値に対し中間的な値であること明らかにしている。 
 以上のように、本論文は原子炉や炉心燃料の設計者や安全研究者にとって必要な燃料のふるまいを理解する上で重

要な高温領域の熱力学諸量に関する知見が多く得られている。よって本論文は博士論文として価値あるものと認める。 
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