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マイナーアクチノイド回収用抽出剤 HONTA の真空紫外光電子実験 

VUV photoelectron of HONTA as an extractant for MA recovery 
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1   はじめに  

 2050 年カーボンニュートラルの社会実現に向けて、

温室効果ガスの排出量を抑制しつつ、エネルギーの

安定供給が可能な原子力発電が注目されている。こ

の社会的動向を踏まえ、日本原子力研究開発機構で

は、経済産業省が策定するエネルギー基本計画に従

う安全性・経済性・機動性に優れた原子炉の提案や

バックエンドの課題解決に向けた取組を行っている。

特に、後者においては、使用済燃料再処理で発生す

る「高レベル放射性廃棄物」の減容化及び有害度低

減の観点から、長寿命核種や発熱性核種を含むマイ

ナーアクチノイド（MA3+: Am3+, Cm3+）を再処理廃液

から分離回収する研究・技術開発を進めている。商

用再処理（PUREX）に使用される溶媒抽出法の技術

的延長・応用として、MA3+を選択的に抽出する抽出

剤 N,N,N’,N’,N”,N”-

hexaoctylnitrilotriacet 

-amide（HONTA）を開発し

た[1,2]。図 1 に HONTA の

分子構造を示す。その他抽

出剤に比べ、希釈溶媒 n-
dodecane への溶解性や再

処理廃液（水相）との相分

離性に優れており、硝酸濃

度の変更により簡便な分離 

操作が可能である。また、 

合成コストが抑えられる点も特徴で、経済性の向上

が期待できるため、再処理プラントへの導入を推進

している。 

ただし、再処理プラントでのプロセスの実証には、

連続処理による分離性能だけではなく、放射線分解

で生成する劣化物の影響調査が必要になる。放射線

は、HONTA の結合解離を引き起こし、MA 回収重量や

選択性の低下だけではなく、相分離性の悪化が懸念

される。さらに、引火点・発火点の低下に伴う劣化

物の生成は事故発生のリスクとなりえることから、

劣化物だけを分離し、安全な処理・処分方法を提示

する必要がある。 

電子パルス線を照射するラジオリシス実験から、

抽出剤の初期反応は、放射線（及びホット電子との

衝突）による「電離」と、放射線で生成した n-
dodecane・+との衝突による「電荷移動」が示唆され

ている[3]。そのどちらにも共通するのは抽出剤の

電子放出である。そこで、本課題では、金板塗布し

た液体 HONTA と加熱気化した気体 HONTA のそれぞれ

に対する真空紫外光の照射と光電子分光（VUV-PES: 

Vacuum Ultra-Violet Photo-Electron Spectroscopy）

を組み合せ、HONTA の電子構造を調査するとともに、

難揮発性分子に対する加熱気化機器の適用性を比較

評価した。 

 

 

図 1. HONTAの分子構造 

（Rはオクチル基） 
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2   実験 

 光電子分光実験は、Photon Factory BL-20A で行

った。本研究で行った金板塗布実験や加熱気化実験

の基本的な装置や実験原理について他を参照のこと

[4-6]。ここでは加熱気化実験の概要のみを記す。

少量の HONTA を分取したサンプルホルダーを真空チ

ャンバーに導入し、10-5 Torr のオーダーまで真空引

きしたのち、フレキシブルヒーターを段階的に加熱

し、373 K で約 6 時間保持した状態で光電子スペク

トルの測定を行った。入射光エネルギー20 – 50 eV

の真空紫外線を加熱気化された HONTA に照射し、放

出された光電子の運動エネルギー分布を高分解能電

子分光装置 SCIENTA R4000 (Scienta Omicron, Inc.)

で検出した。 

  

3   結果および考察 

 図 2(a)に金板塗布した液体 HONTA、(b)に加熱気化

した気体 HONTA で得られた光エネルギー30 eV の光

電子スペクトルをそれぞれ示す。状態に依らず、ほ

ぼ同じ構造のスペクトルが得られたため、金板との

相互作用が HONTA の誘電率等に及ぼす物性変化は無

視できる程度に小さい。その一方で、加熱気化され

た試料については、ピーク（*）に HONTAの熱分解物

が確認されたものの、スペクトルには目立った欠損

等は確認されず、熱分解は軽微であるといえる。こ

れらから、金板塗布と加熱気化の HONTA は本質的に

同等であり、電子構造を考察する上で問題にはなら

ないと結論づけた。 

 

 
図 2. (a) 液体 HONTAと(b)気体 HONTAの VUV-PES 

スペクトル（hv = 30 eV） 

 

図 2 の矢印は信号の立ち上がりを示しており、

HONTA の（垂直）イオン化エネルギーを 8.2 eVと決

定した。HMNTA の加熱気化実験と量子化学計算の比

較から、アミン窒素の不対電子が放出されたものと

帰属している[4]。基本骨格が同じ HONTAでも同様に

アミン窒素の不対電子が主要因であると考えられる。 

その他のピークに着目すると、8～11 eVの領域と 11

～18 eVの領域にそれぞれバンドを確認した。HMNTA

と類似する電子構造として、前者はアミド結合

（i.e. 酸素や窒素）の不対電子やπ電子、後者は

主にアミド基側鎖のσ電子と考えられる。それは、

オクチル基にあるσ電子の増加に伴う、8～11 eV の

バンド（アミド結合周辺）と 11～18 eV のバンド

（アミド基側鎖）の信号強度比からもいえる。 

放射線初期反応である HONTA の電子放出は、分子

軌道の観点から、アミン窒素やアミド結合周辺で起

こることを明らかにした。HONTA のイオン化エネル

ギー（8.2 eV）は n-dodecaneのイオン化エネルギー

(7.97 eV）とほぼ同等であり[7]、放射線（及びホ

ット電子との衝突）による「電離」だけではなく、

放射線で生成した n-dodecane・+との衝突による「電

荷移動」でも容易に起こりえることを示唆した。 

  

4   まとめ 

 HONTA の電子構造を考察するに当たり、金板塗布

と加熱気化による真空紫外光電子スペクトルの測定

を行い、比較評価した。始状態が液相、気相に関わ

らず、ほぼ同じ構造のスペクトルが得られたことか

ら、難揮発性分子に対する加熱気化機器の適用性を

確認できた。HONTA の（垂直）イオン化エネルギー

を 8.2 eVと決定し、HMNTA の結果と価電子領域での

束縛エネルギーを関連づけることで、電子構造が明

らかになった。 
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