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新規難燃性低気化熱希釈剤を用いた MA 分離プロセス構築のため、高レベル廃液中の Np の価数調整と分

離を想定した 4 価 U への電解還元、DGA による 4 価 U、Th の抽出分離挙動について調査した。 
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1. 緒言 新規難燃性低気化熱希釈剤と DGA 抽出剤を用いた高レベル廃液からの MA 分離を検討している。

シリーズ発表(4)では Np 分離を想定した U、Th での検討を報告する。分離パートでは高レベル廃液からの Np

分離を想定しており、NpO2
+→Np4+と DGA に抽出されやすい形態として分離することを検討している。これ

に先立ち UO2
2+→U4+への電解還元試験、価数安定剤の効果確認、U4+、Th4+での抽出試験を行った。 

2. 実験条件 硝酸ウラニル(UO2(NO3)2)をフロー法とバッチ法で 4 価に電解還元

した。Np 実験を想定して汚染リスクが低いバッチ式を主とした(Fig. 1)。20mA 定

電流、U 濃度は～5 mM、HNO3濃度は 1～3 M、価数安定剤としてヒドラジン(N2H4)

を 10～400mM 用いた。U の価数は UV-Vis 分光光度計で確認した。有機相は n-ド

デカン(以後 DD)を主に用いた。硝酸で予備抽出平衡を取り、等体積の水相と有機

相を 1 時間振とうし、遠心分離後に水相を希釈して ICP-OES で定量した。 

3. 結果と考察 フロー式では効率的に U4+に調整ができたがバッチ式では時間が

かかる上に顕著な亜硝酸生成による U4+の酸化が確認された。そこで還元直後な

いしは予め N2H4を添加すると U4＋が効率的に還元された。次に、N2H4で亜硝酸をクエンチした U4+、クエン

チせず亜硝酸で再酸化された UO2
2+、Th4+の抽出挙動を DD 系で調べた(Fig2 (1))。分配比は Th4+>U4+>UO2

2+と

なり、また N2H4 添加量が分配比に及ぼす影響は小さかった。また N2H4 存在下でも U4+抽出に及ぼす硝酸濃

度依存性に UO2
2+( N2H4無添加)、Th4+と同様に直線性が見られた(Fig2 (2))。 

今後は新溶媒での系統的な U4+抽出データ取得、放射線影響や錯体構造、第三相形成に及ぼす新溶媒の影響

などを実験と計算化学の両方のアプローチで理解を深めていく。同様の実験を Am と併せて Np でも行い、

本共研で提案するプロセスが Np にも適用できることを確認し、フローシートの構築を目指す。 
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Fig.1 バッチ式電解還元 
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図 1 U(4価, 6価),Th(4価)の抽出挙動；(1)DGA 濃度依存性, (2)硝酸濃度依存性 

(1) (2) 

2I04 2021年春の年会

 2021年 日本原子力学会 - 2I04 -


