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硝酸酸性水溶液系でのウラン(VI)選択性候補沈殿剤である環状尿素化合物 1,3-dimethyl-3,4,5,6-tetrahydro- 

2(1H)-pyrimidinone(DMPU)及び tetrahydro-2-pyrimidinone(PU)の耐熱性について検討した。 
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1. 緒言 DMPU 及び PU（図 1）は硝酸水溶液中でプルトニウム(IV)を水溶液

中に残したままウラン(VI)を選択的に沈殿させることが見出されており[1,2]、

使用済み核燃料の再処理に用いられる PUREX 法に代わる、沈殿法による新た

な再処理法における沈殿剤として利用できる可能性がある。本研究では、再処

理実運転付近、及びそれより高温での両候補沈殿剤の安定性について検討した。 

2. 実験 0.5mol/l (=M) DMPU及び PUを含む 1~8Mの硝酸水溶液をそれぞれ調

製し、DMPU は 50, 90℃、PU は 90℃で 360 分加熱した。加熱中、所定時間毎

に試料をサンプリングし、溶液の 1H NMR を測定した。各時間における試料中

のピーク面積比から各試料の残存率の経時変化を算出した。 

3. 結果 1H NMRスペクトルの図1 (a) のピーク面積比から算出したDMPUと

PU の耐熱性をそれぞれ図 2, 3 に示す。DMPU の残存率は、50 ℃で全ての硝酸

濃度で 360 分後もほぼ 100%を維持した。また、90℃での加熱においても 1M

硝酸ではほぼ 100%であった。一方、2M 硝酸では 360 分後に約 20%の減少が見られた。PU においては、

1~6M 硝酸で 360 分後の残存率がほぼ 100%を示したが、8M 硝酸では 300 分で約 20%の減少が見られた。

以上より、PU の耐熱性は DMPU より優れていると考えられる。 

なお、DMPU では 4M 硝酸において 90 ℃への昇温中約 85℃で、また PU では 8M 硝酸において 90 ℃, 330

分で激しく NOX ガスが発生し、DMPU 及び PU の全てのピークが消失したため、残存率を算出することは

できなかった。このように、両沈殿剤には分解が突発的に生じる閾値が存在し、この抑制の観点から、DMPU

は硝酸濃度 4M かつ 50 ℃以下、PU は硝酸濃度 6 かつ 90℃以下での使用が望ましいことが示唆された。 
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  図 2：加熱による DMPU 残存率の経時変化   図 3：90 ℃での加熱による PU 残存率の経時変化 
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図 1：DMPU（上）及び 

PU（下）の化学構造 
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