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（概要） 
放射性核種の抽出分離への適用が検討されている抽出剤 hexaoctyl-nitrilotriacetamide（HONTA）の放

射線分解について調べ、生成物の構造を推定した結果、多くの生成物は NTA 構造部の結合開裂の

結果として説明できることを明らかにした。 
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１．目的 

使用済核燃料から資源として利用可能なウラン・プルトニウムを回収する燃料再処理では、原子

炉中での核反応によって生成した核分裂生成物やマイナーアクチノイド MA 核種が廃棄物として

発生する。このうち MA 核種は核物理的な手法により短半減期の放射性核種に変換することが可能

であるため、高レベル廃液からのMA核種分離法の開発が行われている。再処理プロセスと同様に、

核種分離のために有機化合物を用いた溶媒抽出処理を適用する場合、放射線による抽出溶媒の分解

について評価し、その影響を処理の成立性を損なわない程度に低減する必要がある。本研究では、

この放射線分解の影響評価のため、 MA 分離に利用が検討されている抽出剤 hexaoctyl-
nitrilotriacetamide (HONTA) 1 の放射線分解について調べた。抽出操作では HONTA の高濃度 n-
dodecane 溶液が用いられることから、HONTA および HONTA/dodecane 溶液を γ 線照射し、生成物

を LC-MS/MS 分析により調べた。 
２．実施方法 

無希釈の HONTA および 10mM HONTA /n-dodecane 溶液を Co-60 γ 線照射した後に、放射線分解

生成物を高速液体クロマトグラフィタンデム質量分析装置（LC-MS/MS，Shimazu LCMS-8030）を用

いて分析した。分離には phenomenex 製 C-18 カラムを用いて、0.3v%ぎ酸添加の水-propanol 混合溶

媒を移動相とした。 
３．結果及び考察、今後の展開等 
 照射試料のLC-MS/MS分析で観測された43 種の生成物のうち、主な生成物の分析結果をTable 1に示す。

このうち、DOA、DOFA、DOAA は収量の高い生成物であり、標準試料との比較により同定した。その他の

生成物のフラグメントイオン分析を見

ると、ほとんどの分析結果に DOA 等と

共通するフラグメントイオンが検出さ

れている。この結果を踏まえて生成物の

構造を推定すると、ほとんどの生成物は

HONTA の nitrilotriacetamide 構造部の結

合開裂によって説明できることが分か

った。これは、HONTA が放射線によっ

て直接イオン化・励起される場合にも、

分解に規則性があることを示唆する。今

後は、他手法による反応中間体分析の結

果とも比較し、HONTA 分解スキームの

推定を進める。 
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Table 1: MS/MS spectra of the products 

Fragment ions in red: common with HONTA or identified products (DOA, DOFA, DOAA) 
Fragment ions in blue: common with other products 


