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N,N-di-(2-ethyl)hexylbutanamide(D2EHBA)を Uと Puの分離に適用した場合における、ミ

キサセトラ型抽出器での Uおよび Puの抽出挙動を簡易計算コードにて解析した。解析は Uおよ

び Puの分配比の硝酸濃度依存性および元素濃度依存性を考慮して行い、Puの還元剤を用いるこ

となく硝酸濃度調節による Uと Puの分離を可能とするフローシートを得た。このフローシート

に基づくと、Pu溶液における U/Pu 比は 1.06 であり、ラフィネートおよび Pu溶液側へ移行す

る Puの割合は、それぞれ 0.1%未満および 99.9%以上と計算された。 

本フローシートでは、U回収溶媒あるいは Pu逆抽出液の流量が-10%～+10%の範囲で変化し

ても U溶液側へ移行する Puの割合は 0.1%未満である。また、フィード液に含まれる Puの濃度

範囲が 1～30 g(Pu)/dm3の場合、Pu 逆抽出液の流量あるいは硝酸濃度を調節することによって

Pu溶液中の U量を適切に調節できる。 

これらの結果は、D2EHBA を抽出剤として用いる再処理プロセスに基本的成立性があること

を示している。 
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Extraction behavior of U and Pu by N,N-di-(2-ethyl)hexylbutanamide (D2EHBA) in a 

mixer-settler type extractor was analyzed by a simple calculation code. Analysis was carried 

out with the consideration of acid and element concentration effects on the distribution ratios 

of U and Pu. A flow-sheet that gives the separation of U and Pu by adjusting nitric acid 

concentration without the use of Pu reductant was obtained. According to the analysis based 

on this flow sheet, U/Pu ratio in the Pu product stream, the ratio of Pu in raffinate, and the 

ratio of Pu in the Pu product stream were 1.06, less than 0.1%, and more than 99.9%, 

respectively.  

The ratio of Pu in the U product stream kept less than 0.1% when the flow rate of U 

recovering solvent or Pu scrub solution changed in the range of -10% to +10%. Furthermore, 

the U concentration in the Pu product stream is appropriately adjustable in the cases of Pu 

concentration in feed is within the range of 1 to 30 g(Pu)/dm3 by changing the flow rate and/or 

the nitric acid concentration of Pu scrub solution.  

These results indicate the feasibility of reprocessing process where D2EHBA is used as an 

extractant. 

 

Keywords: Reprocessing, Extraction, Mixer-settler, Simulation Code, N,N-dialkyl 
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1. 緒言 

PUREXプロセスのように、抽出法を主要な分離手法に採用した湿式再処理プロセスでは、抽

出剤の特性がプロセスの性能を決定する大きな因子となる。このため、抽出法による湿式再処理

プロセスの高度化および合理化(例えばプロセスの簡素化、装置規模の縮小、廃棄物の発生量低減

など)を図るための手段の一つとして、TBPよりも優れた特性を持つ抽出剤の適用が考えられる。 

TBPと同様に 4価および 6価のアクチノイドに対して高い抽出特性を持ち、再処理プロセス

における抽出剤として着目されている化合物の一つに N,N-ジアルキルモノアミド(モノアミド)

がある。モノアミドは TBP と同等あるいはそれ以上の耐放射線性を持ち、放射線劣化物として

生成するアミンあるいはカルボン酸は抽出分離プロセスに対して大きな影響を及ぼさないことが

示されている 1),2)。また、リンを含まないモノアミドは焼却等による完全ガス化分解が可能であ

り、TBP とは異なりリンを含む廃棄物を生成しない。さらに、後述するようにモノアミドの U

および Pu に対する抽出特性の酸濃度依存性を活用すれば、再処理プロセスの簡素化および取り

扱い物質量低減の可能性もある。 

このような理由から、TBPの代替抽出剤としてモノアミドが提案されており、U(VI)、Th(IV)、

および Pu(IV)等に対する種々のモノアミドの抽出特性 3)-13)、量子化学計算に基づく抽出特性の電

子密度および立体因子依存性 14),15)、モノアミドの二量化および水和特性 16)、γ線照射が抽出特

性に与える影響 1),9),17)等に関する研究が行われている。 

分子内に枝分かれ鎖のあるアルキル基を持つモノアミドは、錯体形成時における立体障害の影

響から 4価よりも 6価の金属イオンに対する分配比が比較的高くなる 13),18)。このようなモノアミ

ドを用いることによって、再処理プロセスにおいて取扱量が最も多い元素である U(VI)をプロセ

スの初期段階で粗分離し、その後の工程の負担を軽減する抽出分離プロセスが提案されている

19),20)。抽出分離法は他の Uの粗分離法、例えば晶析法 21)、フッ化物揮発法 22)、および沈殿法 23)

などと比べると装置規模の小型化は難しいが、高い除染係数が得られるという特徴がある。また、

U(VI)に対する選択的抽出特性の高さを活用し、U粗分離だけでなくトリウム燃料におけるU(VI)

と Th(IV)の分離にもモノアミドの適用が検討されている 8),24)-26)。 

モノアミドのU(VI)およびPu(IV)に対する分配比は、比較的硝酸濃度の濃い条件(3～5 M程度)

では高く、硝酸濃度が薄い条件(0.01～1 M 程度)では低い値を示す。これらの分配比は、モノア

ミド分子の窒素あるいはカルボニル炭素に結合しているアルキル基の種類によって変化し、比較

的硝酸濃度の薄い条件における Pu(IV)に対する分配比が、U(VI)に対する分配比の 10 分の 1 か

ら 100 分の 1 程度の値を示すモノアミドも合成されている 2),24),27),28)。このように分配比が特徴

的な硝酸濃度依存性を示すモノアミドを用いることにより、硝酸濃度の高い条件で Uおよび Pu

を抽出し、その後適当な濃度の希硝酸で Puを逆抽出すれば、Puの還元剤を必要としない U-Pu

相互分離プロセス構築の可能性もある。Puの還元は U(IV)あるいは硝酸ヒドロキシルアミンのよ
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うな還元剤を添加する手法が用いられている場合が多く、いずれもプロセス内で取り扱う物質量

を増加させる。従って、モノアミドの適用により硝酸濃度調整で Uと Puを分離することができ

れば、特に Pu濃度の高い燃料を再処理する場合、U-Pu分離工程における取り扱い物質量の削減

効果が大きく、再処理の経済性向上につながる。これまでにミキサセトラによる連続抽出系にお

いて N,N-di(2-ethylhexyl)hexanamide [(C4H9CH(C2H5)CH2)2NCOC5H11]2)、および N,N-di(2- 

ethylhexyl)isobutanamide [(C4H9CH(C2H5)CH2)2NCOCH(CH3)2] と N,N-di(2-ethylhexyl)- 

butanamide [(C4H9CH(C2H5) CH2)2NCOC3H7] (D2EHBA)の混合溶媒 29)を適用した試験が行わ

れており、共抽出部を経て U-Pu分離部に移行した Puのうち 95.5%、および 99.994%が Pu溶

液 側 に 回 収 さ れ る こ と が 示 さ れ て い る 。 さ ら に 、 N,N-di(n-butyl)n-octanamide 

[(C4H9)2NCOC7H15]を用いた連続抽出系における Uと Puの共抽出試験、および Uと Puの分離

試験も行われている。このうち、Uと Puの共抽出試験では、Uおよび Puの抽出率として 99.99%

以上および 97.59%以上の値がそれぞれ得られている。また、Uと Puの分離試験における Puの

逆抽出率は 93.86%である 30)。 

バッチ法で得られた U(VI)および Pu(IV)の分配比 27),29)によると、硝酸濃度調整による U と

Puの相互分離は D2EHBAを単独で用いた場合でも行える可能性がある。本研究では分配比が特

徴的な硝酸濃度依存性を示すモノアミドとして D2EHBAに着目し、D2EHBAを適用した再処理

プロセスの基本的成立性の評価、およびプロセスの設定条件が分離特性に与える影響を把握する

ために、Uおよび Puの移行挙動解析を行った。 

 

 

2. 解析方法 

2.1 計算コード 

現在多数存在している抽出プロセスの解析コードは、詳細かつ吟味された種々の基礎データに

基づいて、溶解工程や抽出分離工程の元素挙動を多面的に解析している。このような解析コード

は、例えば TBP-硝酸水溶液系のように十分な基礎データが提供されている系については有効で

ある。 

一方、本報告で扱うモノアミド系には上述のような解析コードの実行に必要な基礎データが必

ずしも十分に揃えられていない。このような状況においても、現象の初期段階の評価を簡易的に

実施できる計算コードがあれば、分配挙動データが十分に得られていない新しい抽出剤を適用し

たプロセスの基本的成立性を評価できる。本研究では分配比、元素濃度、および段数等の基本的

なパラメータ設定に基づいて、定常状態におけるミキサセトラ内の元素の濃度分布解析を行う簡

易計算コード「Easy Code」を使用した。 
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2.2 Easy Codeの概要 

Easy Codeはミキサセトラ型抽出器を評価対象とし、定常状態における濃度分布を解析する計

算コードである。入力項目は抽出器の数、各抽出器の段数、抽出器内の溶液流量、各供給液に含

まれる元素の種類と濃度、分配比計算式、および段効率である。各抽出器は、前の抽出器の右端

から排出される有機相によって次の抽出器の任意段に接続され、各抽出器の任意段に有機相ある

いは水相を供給できる(図 1)。なお、化学反応およびエントレインメントは考慮しない。 

入力項目には下記のような制限事項がある。 

・ 抽出器の最大数：6器 

・ 各抽出器の最大段数：30段 

・ 抽出器内の溶液流量：供給液に対する比で 0.05～20 

・ 供給液中に含まれる元素の種類の最大数：50種 

各段は、ミキサ部とセトラ部から構成されるとしている。ただし、セトラ部は濃度計算に対し

て影響を与えないため、各段はミキサ部のみからなると考えても本質的には同じである。 

i段目の分離段に出入りする溶液の量および濃度を図 2に示す。この図においてB 、W 、X 、

およびY は、それぞれ有機相流量、水相流量、着目成分の水相濃度、および着目成分の有機相濃

度である。また、添え字 i および f は、それぞれ段数および供給溶液を示す。 

エントレインメントがない場合、i段目のマスバランスは(1)式で与えられる。 
1111 −−++ ⋅+⋅+⋅+⋅=⋅+⋅ iiiii

f
i
f

i
f

i
f

iiii YBXWYBXWYBXW  (1) 

水相および有機相における着目成分の抽出平衡到達濃度をそれぞれ
*X および

*Y 、平衡分配

比をD とおくとその定義から次式が成り立つ。 
** XDY ⋅=  (2) 

実際は単位分離段で完全に抽出平衡に到達することはないため、段効率を考慮する必要がある。

本コードではマーフリー(Murphree)の段効率を使用している。 

有機相を基準とした場合、マーフリー(Murphree)の段効率 iE は(3)式で与えられる。 

ini

in
i

i

YY
YYE

−
−

= *  (3) 

ここで、
*

iY は水相濃度
iX に対する有機相の平衡濃度であり、i段目の平衡時の分配比を iD

とすると、(4)式で与えられる 31),32)。 
ii

i XDY ⋅=*  (4) 

また、 inY は(5)式で与えられる。 
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i

i
f

i
f

ii

in B
YBYBY ⋅+

=
−− 11

 (5) 

なお、本コードでは有機相および水相共に体積変化がないとしているので、
i
f

ii BBB += −1

である。 

(3)および(4)式から(6)式を得る。 

in
iiiii YEXDEY ⋅−+⋅⋅= )1(  (6) 

(1)、(5)、および(6)式より、(7)式を得る。 

iiii

iiiiii
f

ii
f

i
f

i
fi

DEBW
YEBXWYEBXWX

⋅⋅+
⋅⋅+⋅+⋅⋅+⋅

=
−−++ 1111

 (7) 

(6)および(7)式に基づいて、ミキサセトラ各段の元素濃度を計算する。 

分配比計算式は下記 2種類の手法を各元素に対して選択する。 

① あらかじめ組み込まれた 20 種類程度の分配比計算式の中からひとつを指定して、それに

必要な係数を入力する手法 

② 抽出剤濃度、着目元素あるいは他の元素の濃度およびそれらの濃度の和をパラメータとし

て分配比計算式を作成する手法（これをインタープリター機能と呼ぶ） 

②のインタープリター機能を利用することにより、必要データが十分に揃わない状況でも、基

礎試験の結果から推定した分配比計算式、あるいは任意に設定した分配比計算式を用いて定常状

態における元素の移行挙動が計算できる。 

 

2.3 想定プロセスおよび分配比計算式 

本研究では、図 3に示すように 2器の抽出器からなるプロセスの解析を行う。抽出器 1はU-Pu

抽出部と FP洗浄部、抽出器 2は U回収部と U-Pu分離部から構成されている。抽出器 1の 1段

目からラフィネートが排出され、抽出器 1の最終段から排出される有機相が抽出器 2に供給され

る。抽出器 2 の 1 段目、および最終段から排出される水相溶液、および有機相溶液をそれぞれ

Pu溶液、および U溶液とする。 

平衡状態において、有機相および水相に存在する化学種 M の濃度をそれぞれ ]M[ (org) および

]M[ (aq) とおくと、分配比 MD は次式で与えられる。 

]M[
]M[

)aq(

(org)
M =D  (8) 

D2EHBAが水相に存在するm価(m>0)の化学種Mを有機相に抽出する系を考える。この時、

(9)式に示す抽出反応の平衡定数を MK とすると、 MK は(10)式で表される。 
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)org(3)org()aq(3)aq(
D2EHBA)NO(MD2EHBANOM aam m

mm ⋅++ +−+  (9) 

am
m a

K
]D2EHBA[]NO[]M[

]D2EHBA)M(NO[

)org()aq(
-
3)aq(

m
(org)3

M ⋅⋅

⋅
=

+
 (10) 

ここで、aは配位数、[ ]は各化学種の濃度を示している。 

着目した反応系において、(9)式以外の抽出反応が起こらないと仮定すると、 ]M[ (org) および

]M[ (aq) は近似的に(11)および(12)式で与えられる。 

]D2EHBA)M(NO[]M[ (org)3)org( am ⋅=  (11) 

]M[]M[
)aq(

m
)aq(

+=  (12) 

これより、(13)式が得られる。 
amKD ]D2EHBA[]NO[ )org()aq(

-
3MM ⋅⋅=  (13) 

D2EHBA濃度が 1 mol/dm3(M)の条件における Uおよび Puの分配比の硝酸濃度依存性が調

べられており 27)、その結果に基づくと(14)および(15)式が得られる。 
700.1

(aq)3U ]HNO[546.1=D  (14) 

699.2
(aq)3

2
Pu ]HNO[10156.5 −×=D  (15) 

ここで、 ]HNO[ (aq)3 は水相の硝酸濃度である。(14)および(15)式から求めた D2EHBAの Uお

よび Puに対する分配比の硝酸濃度依存性を図 4に示す。 

Uおよび Pu対する D2EHBAの配位数は報告されていないが、同じモノアミド化合物である

N,N-dioctyloctanamideとN,N-dioctyl(2-ethyl)hexanamideのU(VI)およびPu(IV)に対する配位

数は共に 2である 5)。この結果に基づき、本研究では Uおよび Pu対する D2EHBAの配位数を

2と仮定した。このとき UD および PuD はそれぞれ次式で表される。 

2

dat

)org(700.1
(aq)3U ][D2EHBA

][D2EHBA
]HNO[546.1 ⎟

⎟
⎠

⎞
⎜
⎜
⎝

⎛
=D  (16) 

2

dat

)org(699.2
(aq)3

2
Pu ][D2EHBA

][D2EHBA
]HNO[10156.5 ⎟

⎟
⎠

⎞
⎜
⎜
⎝

⎛
×= −D  (17) 

ここで、 ][D2EHBAdat は(14)および(15)式を求めた際の D2EHBA濃度（すなわち 1M）であ

る。 UD および PuD の D2EHBA濃度依存性を考慮するために ][D2EHBA )org( を ][D2EHBAdat で規

格化した。 

Uおよび Puに対する D2EHBAの配位数が 2の場合、抽出反応の進行に伴う D2EHBA濃度

の減少を考慮すると UD および PuD はそれぞれ次式で表される。 
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( ) 2

)org(

)org()org()org(
2

dat

)org(700.1
(aq)3U ][D2EHBA

]Pu[]U[2][D2EHBA
][D2EHBA
][D2EHBA

]HNO[546.1
⎪⎭

⎪
⎬
⎫

⎪⎩

⎪
⎨
⎧ +−

⎟
⎟
⎠

⎞
⎜
⎜
⎝

⎛
=D  

(18) 

( ) 2

)org(

)org()org()org(
2

dat

)org(699.2
(aq)3

2
Pu ][D2EHBA

]Pu[]U[2][D2EHBA
][D2EHBA
][D2EHBA

]HNO[10156.5
⎪⎭

⎪
⎬
⎫

⎪⎩

⎪
⎨
⎧ +−

⎟
⎟
⎠

⎞
⎜
⎜
⎝

⎛
×= −D

(19) 

ここで、 ]U[ )org( および ]Pu[ )org( はそれぞれ有機相の Uおよび Pu濃度を示す。 

][D2EHBAdat が 1 Mであることから 27)、(18)および(19)式を整理し、着目系における硝酸の

濃度が Uおよび Puよりも十分高いと仮定すると、それぞれ(20)および(21)式が得られる。 

( ){ }2
)org()org()org(

700.1
3U ]Pu[]U[2][D2EHBA]HNO[546.1 +−=D  (20) 

( ){ }2
)org()org()org(

699.2
3

2
Pu ]Pu[]U[2][D2EHBA]HNO[10156.5 +−×= −D  (21) 

本研究では、(20)および(21)式に示した分配比に基づいて、解析を実施した。 

 

 

3 解析結果 

3.1 抽出器 1の検討 

図5に示すフローシートに基づき、効率的なUおよびPuの抽出に必要なU-Pu抽出部の段数、

および抽出剤の流量を把握するために、表 1に示す設定値に基づいた計算を行い、ラフィネート

側への Uおよび Puの移行率を評価した。 

フィード液の硝酸濃度が 3.0、4.0、および 5.0 Mの条件における、ラフィネート側への Puの

移行率(Pu リーク率)の抽出剤流量ならびに U-Pu 抽出部の段数依存性を図 6、7、および 8 にそ

れぞれ示す。これらの図は、U-Pu 抽出部の段数、抽出剤の流量、およびフィード液硝酸濃度の

増加が Puリーク率の抑制につながることを示している。 

フィード液硝酸濃度が 3.0 Mの場合、Puリーク率を 0.1%以下とするには、抽出剤流量を 200 

cm3/h、U-Pu抽出部の段数を 13に設定する必要がある(図 6)。一方、フィード液硝酸濃度が 4.0 M

の場合、抽出剤流量を 150 cm3/h、U-Pu抽出部の段数を 12に設定すれば Puリーク率を 0.1 %

以下に抑えられる(図 7)。抽出溶媒流量の増加に伴って二次廃棄物の発生量が増すことを考えると、

フィード液硝酸濃度を 4 M以上に設定し、抽出剤流量を 150 cm3/h以下とするのが適当と思われ

る。 

フィード液硝酸濃度を 5.0 M、抽出剤流量を 150 cm3/hとすれば、U-Pu抽出部の段数が 8の

場合でも Puリーク率を 0.1 %以下に抑えられる(図 8)。ただし、濃度の高い硝酸がプロセスに与

える負荷を考えると、硝酸濃度は可能であれば低く抑えるのが望ましい。 
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なお、どの条件においてもラフィネート側へ移行する U の割合は 10-5 %未満であり、実質的

に全ての Uが抽出される。これらの結果から、U-Pu抽出部の段数を 12、硝酸濃度を 4.0 M、お

よび抽出剤流量を 150 cm3/hとした場合、段数と抽出剤流量を比較的抑えられると共に、十分に

高い回収率で Uおよび Puが抽出される。 

U-Pu抽出部の段数を 12、抽出剤流量を 150 cm3/hに設定した場合について、Puリーク率の

フィード液硝酸濃度および抽出剤濃度依存性を図 9に示す。抽出剤濃度が 1.0 Mの場合、フィー

ド液硝酸濃度が 4 Mであれば Puリーク率は 0.1 %未満となるが、これよりも硝酸濃度が薄くな

ると、Puリーク率は 0.1 %以上となる。フィード液硝酸濃度の変動に対してある程度の裕度を持

たせるためには、抽出剤濃度を高くする必要がある。例えば、抽出剤濃度を 1.2 M以上にすれば、

フィード液硝酸濃度が 3.0 Mに低下したとしても Puのリーク率を 0.1 %未満に抑制できる。 

 
 

3.2 抽出器 2の検討 

3.1 の結果に基づくと、比較的効率的に Pu リーク率を 0.1 %以下に抑制するための設定条件

の一例として、抽出溶媒流量を 150 cm3/h、D2EHBA濃度を 1.2 M、フィード液硝酸濃度を 4.0 M、

U-Pu 抽出部段数を 12 とすることが考えられる。次に、抽出器 2 の条件設定を行うために、図

10および図 11に示すフローシートに基づく計算を行った。 

抽出器 2は U回収部と U-Pu分離部から構成され、Pu逆抽出液としてフィード液よりも薄い

濃度の硝酸を使用して Uと Puの相互分離を行う。図 10に示すフローシートでは U-Pu分離部

の段数と Pu逆抽出液硝酸濃度、図 11に示すフローシートでは U回収部の段数と Pu逆抽出液硝

酸濃度が Uおよび Puの分離に与える影響の把握を目的としている。 

 

3.2.1 U-Pu分離部段数依存性 

図 12に計算結果を示す。Pu逆抽出液硝酸濃度が 2.0 Mの場合、Puの逆抽出は効率的に進行

せず、U-Pu分離部を 9段としても約 2%の Puが U溶液側へ移行する。一方、Pu逆抽出液硝酸

濃度を 1.0 Mとした場合、U-Pu分離部を 5段以上に設定すれば Puのリーク率は 0.1 %以下にな

る。ただし、Pu逆抽出液硝酸濃度を 1.0 Mにすると Uの逆抽出も相当進行するため、U-Pu分

離部が 5段の場合、U溶液への U移行率が約 90 %にとどまる。Pu逆抽出液硝酸濃度が 1.5 Mの

場合、U-Pu分離部を 8段にすれば、Puのリーク率は 0.1%以下となる。 

 

3.2.2 U回収部段数依存性 

図 13に計算結果を示す。Pu逆抽出液硝酸濃度が 1.0 Mの場合、Pu溶液側に移行する Uの割

合はかなり高く、Uと Puの分離はほとんど行われない。従って、Pu逆抽出液硝酸濃度は 1.5 M

以上が適当と思われる。Uと Puの分離度は、製造する燃料、使用する炉、およびコスト等、様々
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な要因に基づいて判断されるため、本研究の結果だけでは最適値を示すことはできない。ただし、

必要とする U/Pu比が与えられれば、図 13から U回収部の段数を設定することができる。例え

ば、フィード溶液における Uの濃度が Puの濃度の 100倍である本系の場合、U/Pu比を 1とす

るにはUの Pu溶液への移行率が 1 %となれば良く、図 13からU回収部の必要段数は 4となる。 

 

3.3 U回収溶媒流量および Pu逆抽出液流量依存性 

3.1および 3.2の結果に基づくと、下記３項目の条件を満足するフローシートは図 14となる。 

・ ラフィネート側への Pu移行率が 0.1 %以下 

・ Pu溶液側への Pu移行率が 99.9 %以上 

・ U溶液側への Pu移行率が 0.1 %以下 

この条件における抽出器 1および抽出器 2の各段の U濃度、Pu濃度、および各溶液へ移行す

る Uと Puの割合を図 15、図 16、および表 2にそれぞれ示す。なお、この時の Pu溶液におけ

る U/Pu比は 1.06である。 

図 14に示したフローシートを基本条件として、U溶液側への Pu移行率の U回収溶媒流量変

化率、および Pu逆抽出液流量変化率依存性を図 17、および図 18にそれぞれ示す。図 17および

図 18には、Pu溶液における U/Pu比の流量変化率依存性も示した。U溶液側への Pu移行率は、

U回収溶媒および Pu逆抽出液のどちらかが±10 %変動したとしても、常に 0.1 %以下を維持し

ている。さらに、この変動領域における U/Pu比の最小値は 0.64であり Puの単離も行われてい

ない。なお、この変動範囲において Puの逆抽出が最も起こりにくい条件（U回収溶媒の流量の

10 %増加、かつ Pu逆抽出液の流量の 10%減少）では、U溶液側への Pu移行率、および U/Pu

比はそれぞれ 0.12 %、および 0.47となる。ただし U-Pu分離部の段数を 1段増加させれば、U

溶液側への Pu移行率および U/Pu比はそれぞれ 0.054 %および 0.47となり、Pu単離の回避と共

に十分な Pu回収率が得られる。 

 

 

3.4 高濃度 Puフィード液への対応 

図 14に示したフローシートの設定条件のうち、フィード液のPu濃度を 1 g/dm3から 30 g/dm3

まで変化させても、U溶液側への Pu移行率は 0.1 %未満の値を維持する。ただし、Pu溶液にお

ける U/Pu比はフィード液における Pu濃度が 30 g/dm3の場合、0.045まで減少するため Pu単

離につながる。ここでは、フィード液の Pu濃度が高い場合における Puの単離を避けるために、

Pu逆抽出液として用いる硝酸の濃度およびその流量が U/Pu比に与える影響を解析した。 

U/Pu比を 1とするのに必要な Pu逆抽出液量のフィード液 Pu濃度依存性を図 19に示す。こ

の図は、フィード液における Pu濃度が 30 g/dm3であっても、Pu逆抽出液の流量を 255 cm3/h
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とすれば、Pu 溶液における U/Pu 比が 1 となることを示している。なお、フィード液における

Pu濃度が 1 g/dm3の場合、U/Pu比を1とするのに必要なPu逆抽出液の流量は 98 cm3/hである。

すなわち、フィード液の Pu濃度が 30倍になっても Pu逆抽出液量を 2.6倍とすれば U/Pu比を

1とすることが可能であり、プロセス規模の縮小に対して有利な特性といえる。 

また、Pu 溶液中の U/Pu 比のフィード液 Pu 濃度、および Pu 逆抽出液硝酸濃度依存性を図

20 に示す。この図に基づくと、フィード液 Pu 濃度が 1、3、10、および 30 g/dm3の場合、Pu

逆抽出液として使用する硝酸の濃度をそれぞれ 1.5、1.3、1.0、および 0.7 mol/dm3に設定すると

U/Pu比がほぼ 1となる。また、フィード液中の Pu濃度と必要とされる U/Pu比から、Pu逆抽

出液として使用する硝酸濃度を図 20から設定することが可能である。 

このように図 14 に示すフローシートは、フィード液の Pu 濃度が高い場合でも、ミキサセト

ラの段数の変更や流量の大幅な増加を行うことなく、比較的軽微な条件変更によって適当な値の

U/Pu比を与える。 

 

 

4. 結言 

簡易計算コード「EasyCode」を用いて、D2EHBAをミキサセトラ型抽出器に適用した場合に

おける U および Pu の移行挙動解析を行い、Pu の還元試薬を必要とせずに酸濃度調整によって

U と Pu の相互分離を行えるフローシートを示した。このフローシートは Pu 富化度の高い燃料

にも対応可能であると共に、供給溶液の流量変化に大きく依存しない安定した分離特性を持つこ

とを確認した。これらの結果は D2EHBA を用いた再処理プロセスの基本的成立性を支持してい

る。プロセス規模縮小のための最適化を検討するためには、分配比計算式の高精度化を達成し、

さらに本解析で扱っていない因子（例えば抽出溶媒の劣化、Uおよび Pu以外の元素の存在、硝

酸の抽出、化学反応など）を考慮した計算を行い、抽出剤濃度あるいはフィード液の U および

Pu濃度などがプロセスの分離特性に与える影響をより詳細に評価する必要がある。 
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図 1 EasyCode によって解析可能な分離系のモデル． 

接続先の段数は任意に設定可能 
抽出器１ 

抽出器２ 

抽出器 N(N≤6) 

抽出器の任意の段数に有機相

あるいは水相が供給可能 
 

抽出器どうしの接続は有機相 

図 2 i 段目の分離段に出入りする溶液の量および濃度． 

 B:有機相の流量，W:水相の流量，X:着目成分の有機相濃度，Y:着目成分の水相濃度． 

i-1i-1 ,YB  

 

i段目のミキサ 
1i1i ,XW ++  

 

i
f

i
f ,YB  

 

i
f

i
f ,XW  

 

i段目のセトラ 
ii ,XW  

 

ii ,YB  

 

図 3 解析対象としたプロセスのモデル． 

 実線および点線はそれぞれ水相および有機相の流れを示す． 

U-Pu抽出部 スクラブ部 

U回収部 U-Pu分離部 

Pu逆抽出液 

Pu溶液 U溶液 

ラフィネート 

スクラブ液 フィード液 抽出溶媒 

抽出器 1 

抽出器 2 

U回収溶媒 
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=1.546[HNO

3
]1.700

D
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=5.156×10-2[HNO

3
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図 5 抽出溶媒流量，フィード液硝酸濃度，および U-Pu 抽出部段数効果

解析用フローシート． 

フィード液 
3.0 or 4.0 or 5.0 M 硝酸 

100 g(U)/dm3, 1g (Pu)/dm3 

50 cm3/h 

・・・・・ n+1 ・・・・・ n+3

ラフィネート 
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U/Pu溶液 

スクラブ液 
3.0 M硝酸 
50 cm3/h 

U-Pu抽出部 スクラブ部 

抽出溶媒 
1.0 M D2EHBA 

100 or 150 or 200 cm3/h 

n 1 

図 4 D2EHBA 濃度が 1.0 M の条件における，U および Pu に対する分配比

の硝酸濃度依存性． 
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図 6 フィード液の硝酸濃度が3.0 Mの場合における，ラフィネートへのPu移行率の

抽出剤流量、および段数依存性． 

 スクラブ部段数：3，フィード液流量：50 cm3/h，スクラブ液流量：50 cm3/h 

図 7 フィード液の硝酸濃度が4.0 Mの場合における，ラフィネートへのPu移行率の

抽出剤流量、および段数依存性． 

 スクラブ部段数：3，フィード液流量：50 cm3/h，スクラブ液流量：50 cm3/h 

図 8 フィード液の硝酸濃度が5.0 Mの場合における，ラフィネートへのPu移行率の

抽出剤流量、および段数依存性． 

 スクラブ部段数：3，フィード液流量：50 cm3/h，スクラブ液流量：50 cm3/h 
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図 9 抽出溶媒流量が 150 cm3/h の場合における，ラフィネートへの Pu 移行率の

フィード液硝酸濃度、および段数依存性．U-Pu抽出部段数：12，スクラブ部

段数：3，フィード液流量：50 cm3/h，スクラブ液流量：50 cm3/h 
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抽出溶媒 

150 cm3/h 

1.2 M D2EHBA 

フィード液 

50 cm3/h, 4.0 M 硝酸 

100 g(U)/dm3, 1 g(Pu)/dm3

スクラブ部 U-Pu 抽出部 

1  ・・・・・  12 13 ・・・ 15 

スクラブ液 

50 cm3/h 

3.0 M 硝酸 

U-Pu 分離部 

（３段） 

U 回収部 

（ｎ段） 

1  ・・・・  n n+1 ・・・・ n+3 

U 回収溶媒 
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1.2M D2EHBA 

Pu 逆抽出液 

100 cm3/h 

1.0 or 1.5 or 2.0 M硝酸 

ラフィネート 

100 cm3/h 

Pu 溶液 

100 cm3/h 

U 溶液 

図 11 U および Pu 移行挙動の U回収部段数ならびに Pu 逆抽出液硝酸濃度依

存性解析用フローシート． 

 実線および点線の矢印は、それぞれ水相および有機相の流れを示す． 

抽出溶媒 

150 cm3/h 

1.2 M D2EHBA 

フィード液 

50 cm3/h, 4.0 M 硝酸 

100 g(U)/dm3, 1 g(Pu)/dm3 

スクラブ部 U-Pu 抽出部 

1  ・・・・・  12 13 ・・・ 15 

スクラブ液 

50 cm3/h 

3.0 M 硝酸 

U-Pu 分離部 

（m 段） 

U 回収部 
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1  ・・・・  3 4 ・・・・ 3+m 

U 回収溶媒 
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1.0 or 1.5 or 2.0 M 硝酸 

ラフィネート 

100 cm3/h 

Pu 溶液 

100 cm3/h 

U 溶液 

図 10 UおよびPu移行挙動のU-Pu分離部段数ならびにPu逆抽出液硝酸濃度

依存性解析用フローシート． 

 実線および点線の矢印は、それぞれ水相および有機相の流れを示す． 
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図 12 U 溶液側への Pu 移行率の U-Pu 分離部段数ならびに Pu 逆抽出液硝酸濃度依存性 

図 13 Pu 溶液側への U移行率の U回収部段数ならびに Pu 逆抽出液硝酸濃度依存性 
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図 14 ラフィネート側への Pu移行率 0.1%以下，Pu溶液側への Pu移行率が 99.9%以上，

および U溶液側への Pu 移行率が 0.1%以下の条件を満たすフローシート． 

 実線および点線の矢印は、それぞれ水相および有機相の流れを示す． 
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図 15 抽出器１の各段各相における Uおよび Pu 濃度 

図 16 抽出器２の各段各相における Uおよび Pu 濃度 
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図 17 U 溶液側への Pu 移行率(○)，および Pu 溶液における U/Pu 比(◆)の

U回収溶媒流量変化率依存性． 

図 18 U溶液側への Pu移行率(△)，および Pu溶液における U/Pu 比(◆)の

Pu 逆抽出液流量変化率依存性． 
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図 19 図12に示したフローシートにおいてフィード液Pu濃度が変化した場合、

U/Pu 比を 1 とするのに必要な Pu 逆抽出液流量． 

図 20 図 12に示したフローシートにおけるフィード液Pu濃度、およびPu逆抽

出液硝酸濃度変化が Pu 溶液の U/Pu 比に与える影響． 

 ○：1g(Pu)/dm3，△：3g(Pu)/dm3，□：10g(Pu)/dm3，●：30g(Pu)/dm3)． 
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表 1 U-Pu抽出部段数および抽出剤流量依存性計算の設定値 

設定項目 変数 定数 

抽出溶媒 流量(100, 150, 200 cm3/h) モノアミド濃度(1.0 M) 

フィード液 硝酸濃度(3.0 , 4.0 , 5.0 M) U濃度(100 g/dm3)、Pu濃度(1 g/dm3)、
流量(50 cm3/h) 

スクラブ液 － 硝酸濃度(3.0 M)、流量(50 cm3/h) 

U-Pu抽出部 段数(7～22段) － 

スクラブ部 － 段数(3段) 

 
 

 
 

表 2 各溶液へ移行する Uおよび Puの割合[%] 

 U Pu 

ラフィネート 9.44×10-15 5.76×10-4 

U溶液 98.9 5.18×10-2 

Pu溶液 1.06 99.95 
 

 
 






