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摘要!研究了以粗制铀化学浓缩物为原料)采用
NYb

溶剂萃取法制备核电纯
MF

'

的工艺*铀浓缩物经过预

处理$有效地降低了水分含量$去除了有机杂质$改变了易于生成胶体的杂质形态$消除了其对后续工序的

影响$然后以
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煤油溶液作萃取剂$从
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高浓度铀溶液中萃取铀$负载有机相以酸)

水两段联合洗涤去除杂质$用稀硝酸溶液反萃取$获得高纯度硝酸铀酰溶液$再经沉淀)转化结晶)煅烧获

得核电级
MF

'
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天然铀湿法纯化是铀水冶粗制产品向核燃料

转化的关键技术*我国铀矿资源的特点是矿点

小)品位低)杂质多$造成铀水冶产品即铀化学浓

缩物产品形式多样$有钠盐)铵盐)三碳酸铀酰铵)



过氧化铀等形式$杂质元素及含量极不稳定$微量

元素不易控制$如火山岩型铀矿床多伴生有
S#

)

c

等杂质!变质岩型铀矿床多伴生有
N5

)

W-

)

H-

等!沉积砂岩型铀矿床多伴生有
"

)

U2

)

U1

等$这

无疑加大了天然铀纯化的难度*

以我国现有铀化学浓缩物生产核电纯产品$

需要研发一条适应性广)纯化效率高)经济合理

的工艺流程*关于铀的纯化国内虽然开展了很

多研究工作&

);A

'

$但都离工业化相差甚远*而国

外铀纯化研究已相当深入$在工业化上也日趋

成熟*除日本)阿根廷采用胺类萃取纯化$美国

的麦楚玻利斯采用干法纯化外$西方各国普遍

采用对高浓度铀的
NYb

萃取工艺*高浓度铀

NYb

溶剂萃取就是以铀化学浓缩物为原料$通

过
NYb

溶剂萃取纯化$生产核电纯的
MF

'

*即

首先以铀化学浓缩物为原料$制备出高浓度铀

溶液$然后用
NYb

萃取$负载有机相经洗涤后$

采用稀酸反萃取$获得高纯度硝酸铀酰溶液$再

经沉淀)碳酸铵转型结晶)煅烧)还原等工序$最

终制得核电纯
MF

'

*
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试验部分

7;7

!

试剂和仪器

=')

型分光光度计$上海光谱仪器有限公

司!日立
H>(((

型原子吸收光谱仪$日本日立公

司!

+Y;'

型恒温磁力搅拌器$上海雷磁仪器厂!

WU)();)GY

型电热鼓风干燥箱$重庆实验设备

厂!

cG)((?&

型电子天平$精度
(])7

K

$上海天

平仪器厂!

UL;?;)(

型马弗炉$北京光明医疗仪器

厂!脉冲筛板塔#

"

>(77^)((((77

%$自制!

BI;B?>cW;'(BB*

型 电 磁 计 量 泵$日 本
PE/V5

公司*

铀浓缩物$也称黄饼$主要成分为重铀酸钠$

为国内某铀水冶厂产品!磺化煤油$工业品$上海

莱雅仕化工有限公司!

NYb

$化学纯$天津市福晨

化学试剂厂*硝酸)氨水)硝酸钠)碳酸氢铵)氢氧

化钠)氯化钠$分析纯$北京化工厂!碳酸钠$分析

纯$秦皇岛市化学试剂厂!硝酸铵$分析纯$天津化

工厂!硫酸铵$分析纯$北京益利精细化学品有限

公司!标准浓度硝酸铀溶液$核工业标准计量站

产品*

7;8
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试验方法

干燥"称取一定量铀化学浓缩物于蒸发皿内$

并置于马弗炉中$升温$控制一定温度$排除湿气$

每隔
)(

"

)>75.

搅拌
)

次$达到要求时间后取

出$冷却$称重$送分析*

煅烧"称取一定量的干燥后铀化学浓缩物于

蒸发皿内$置于马弗炉中$升温$控制一定温度$每

隔
)(

"

)>75.

搅拌
)

次$炉门留缝$达到要求时

间后取出)冷却)称重)送样分析*

溶解"煅烧后的铀化学浓缩物加入一定量的

硝酸$搅拌溶解$一定时间后过滤*

萃取"量取一定体积的有机相和水相置于筒

式分液漏斗中$然后在康氏振荡机上振荡
>75.

$

静止分相
'(75.

$取两相进行有关元素和酸度的

分析*

洗涤"对有机相用不同洗涤剂进行洗涤$操作

方法同萃取*
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分析方法

溶液中高浓度铀用磷酸
;

亚钛
;

钒酸铵容量法

测定!低浓度铀用三辛基氧膦萃取$

Y-;bGfGb

光度法测定!硝酸铀酰溶液采用原子吸收法测定!

干基
M

采用磷酸
;

亚铁
;

钒酸铵容量法测定!

UF

'_

?

采用比浊法测定!

W$

_采用伏尔哈德法测定*
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小型试验

8;7
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铀化学浓缩物的干燥

目前$国内各铀水冶厂提供的铀化学浓缩物

没有统一规格$杂质含量极不稳定$而且还含有

大量水分以及不定形硅)腐植酸和其它有机杂

质$过滤性能较差$这对后续的萃取操作有严重

影响$因此必须消除或降低这些不利因素$使易

生成胶体的杂质改变形态$除去腐植酸和其它

有机类杂质$去除部分的
UF

'_

?

和
W$

_

$改善物料

的操作性能$以使溶解)过滤操作能顺利进行*

各铀水冶厂生产的铀化学浓缩物$由于含水量

一般在
!(g

"

=(g

$因此煅烧之前必须干燥*

不同温度下$干燥时间对脱水率的影响示于

图
)

*

由图
)

可以看出$欲使铀化学浓缩物的水分

去除
<Ag

$需在
))(a

下干燥
?6

或在
)?(a

下

干燥
'6

*
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铀化学浓缩物的煅烧

一般来说$只有以重铀酸氨#

GfM

%形式沉淀

的铀化学浓缩物在
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不同温度下干燥时间对脱水率的影响
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简化看来$
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的热分解以及水和氨的消除分
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步进行"

%&&

GfM MF

!

,

I

'

%&&

F MF

%&&

!

M

!

F

A

!!

在
'>(

"

!((a

下$

GfM

转化为水合三氧化

铀并脱氧$

!'(

"

!=(a

时脱结晶水$在
?((a

时

三氧化铀开始缓慢分解$

>>(

"

*>(a

时向
M

!

F

A

转化$

*>(a

时转化完全*而以重铀酸钠#

UfM

%

形式沉淀的铀化学浓缩物在上述温度下则不发生

分解反应*但任何形式的铀化学浓缩物经过煅烧

都可以使其中易生成胶体的杂质改性$使有机杂

质分解$使杂质元素硫)氯含量降低*煅烧温度对

这些因素的影响列于表
)

(

!

*锻烧前铀化学浓

缩物中
"

#

M

%
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由表
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可以看出$煅烧温度高于
*>(a

就可

将铀化学浓缩物的品位由
*(g

提高至
*>g

*而

欲除去
UF

'_
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和
W$

_则煅烧温度应高一些*从改

善过滤和萃取操作性能等方面综合考虑$煅烧温

度应控制在
=((

"

A((a

*

表
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煅烧温度对煅烧产物中
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_质量分数的影响
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不同煅烧温度下的产物溶解后溶解液的主要组成
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煅烧温度对萃取操作性能的影响
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煅烧产物的溶解

为了制取萃原液$要对煅烧后的产物进行溶

解*溶解试验结果表明$液固体积质量比对铀的

溶出率及渣产率的影响比较大$表
?

为试验结果*

表
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液固体积质量比#

#

O

+

$

U

%对
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注#
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Z
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%!溶解时间
)6

#

f588#$;

X5.

K

9572)6

%$

%

#

I&F

!

%

*̀])7#$

+

O

由表
?

可以看出$

#

O

+

$

U

*

)]>

时$铀的溶出率

明显提高$而渣产率减小*因此$溶解过程中要控

制
#

O

+

$

U

*

)]>

$这就要求浓缩物原料中铀的质量

分数不能太低$否则$难以获得高浓度铀溶液*

8;:

!

铀的萃取

试验原料取自矿山
GfM

和
UfM

混合物$此

混合物经干燥)煅烧后$其组成列于表
>

*

表
>

!

预处理后铀浓缩物的组成

N/[$2>

!

W#7

Z
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Z
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成分

#
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Z
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+

g

成分

#
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Z
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_
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U5F

'

(]'? S# (]()

bF

!_

?

(]A( N5 (])'?

萃原液采用
*7#$

+

O

硝酸溶解表
>

所示铀浓

缩物而得$溶液中铀的质量浓度为
!((

"

?((

K

+

O

*

加入硝酸铵$提高其中的硝酸根浓度!溶液酸度则

根据实验要求用浓
I&F

!

调整*有机相为
!

`

!(gNYb;

煤油溶液$萃取前用
)7#$

+

O

硝酸溶液

以有机相+水相相比
#

#

l#

/

)̀(l)

进行酸化*

8;:;7

!

硝酸质量浓度对萃取的影响
!

用
NYb

萃

取铀时$硝酸铀酰与
NYb

形成中性配合物"
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'
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%

反应平衡常数
&

可以写成"

&

'

%

#
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'
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/
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'

%
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'
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则萃到有机相中的铀浓度为"

%

#

#

MF

'

#

&F

!

%

'

,

'

#

NYb

%%

'

&%

/

#

MF

'

e

'

%

(

%

'

/

#

&F

_

!

%

%

'

#

#

NYb

% #

!

%

由#

!

%式可见$有机相中铀的浓度与水相中铀的质

量浓度)硝酸根离子浓度的平方以及
NYb

浓度的

平方成正比*所以$在其它条件不变的情况下$提

高水相中硝酸根离子的浓度有利于铀的萃取*但

是$硝酸会被
NYb

萃取$与铀发生竞争"

I

e

#

/

%e&F

_

!

#

/

%eNYb#

#

%`

#

I&F

!

,

NYb

%

#

#

%

#

?

%

图
'

为硝酸质量浓度不同时铀的萃取平衡曲

线*虽然硝酸的存在提供了一定数量的
&F

_

!

$

按质量作用定律有利于铀的萃取$并且由于

I&F

!

中氢离子的水化作用$降低了水相中自由

水分子的浓度$提高了溶液中铀的有效浓度$对

铀有盐析作用*但由图
'

可以看出$在总硝酸

根质量浓度为
?((

K

+

O

条件下$硝酸质量浓度高

时的萃取效果反比质量浓度低时差$这是由于

发生了反应#

?

%的缘故*

NYb

与硝酸的结合使

游离
NYb

浓度减少$根据反应#

)

%$铀的萃取率

就会下降*在满足高浓度铀溶液的稳定性要求

条件下$溶液中硝酸质量浓度不宜太高$否则会

降低铀的萃取效率*通常$

$

(

#

I&F

!

%在
))!

"

)>A

K

+

O

较为适宜*

图
'

!

不同硝酸质量浓度下铀的萃取平衡曲线
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!

硝酸根质量浓度对萃取的影响
!

由式#

!

%

可知$有机相中的铀与硝酸根浓度的平方成正比*

图
!

示出了在硝酸浓度均为
!7#$

+

O

条件下$不

同硝酸根质量浓度时铀的萃取平衡曲线*图
?

示

出了硝酸根质量浓度对有机相中铀质量浓度和分

配比#

)

%的影响*由图
!

可以看出$随着硝酸根

质量浓度的增加$萃取效率提高*利用阶梯作图

法$可以求出曲线
)

)

'

的理论段数均小于
?

级*

硝酸根质量浓度的影响在铀质量浓度低时尤为明

显$这从图
?

即可看出$在铀质量浓度低时萃取$

硝酸根质量浓度越高$铀的分配比越大*但是$试

验中也发现$硝酸根质量浓度太高$使得萃原液的

性质不稳定$易于析出固体$因此硝酸根质量浓度

控制在
!A(

"

?'(

K

+

O

较好*

图
!

!

不同硝酸根质量浓度下铀的萃取平衡曲线
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K
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(((操作线#
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Z

2-/95#.$5.2

%

图
?

!

硝酸根质量浓度对有机相中

铀质量浓度和铀分配比的影响
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K

%?
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Z
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!

温度对萃取铀的影响
!

图
>

示出了不同

温度下铀的萃取平衡曲线*根据这些曲线和操作

线$利用阶梯作图法$可以求出萃取级数*结果表

明$随温度升高$萃取段数增加$说明温度升高对

萃取不利*在
>(a

时萃取段数比
?(a

时的萃取

段数多一级*因此$如果反萃取后的贫有机相经

水洗)碱洗和酸化后$返回萃取时温度超过
?(a

$

则在工业生产的设计中$要考虑反萃取后贫有机

(?)
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图
>

!

不同温度下铀的萃取平衡曲线
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M-/.5,72\9-/195#.2

h
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/935002-2.9927
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$
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$
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>(a

$( (((操作线#

F

Z

2-/95#.$5.2

%

相的降温问题*

8;:;:

!

接触时间对萃取的影响
!

NYb

萃取铀的

速度一般较快*表
*

列出了高浓度铀萃取时的平

衡结果*无论从有机相和萃余水相铀的质量浓度

还是从有机相和萃余水相的酸度变化均可以看

出$接触时间
)>(8

$萃取即可达到平衡*表
=

列

出了低浓度铀萃取时的平衡结果*可以看出$振

荡
!(8

即可达到萃取平衡$而且水相中铀的质量

浓度越低$平衡时间越短*

8;:;<

!

有机相铀的饱和容量
!

根据计算$在不

考虑有机相体积膨胀的情况下$

!

`!(g NYb;

煤油溶液中铀的理论饱和容量约为
)!(

K

+

O

*

但实际操作中不可能达到此数值*用一定体积

的有机相与萃原液多次错流接触$试验结果表

明$

!

`!(g NYb;

煤油溶液的铀饱和容量约为

)'(

K

+

O

*文献&

<

'报道$当
!

`?(g NYb

的饱

和度为
<(g

时$负载有机相中铀的质量浓度为

)?>

K

+

O

$按此结果计算$

!

!̀(g NYb

的铀饱和

容量为
)'(

K

+

O

是合理的*

8;:;I

!

铀的逆流萃取试验
!

为了验证上面的试

验结果$并考察铀饱和度对萃取级数的影响$用控

制相比的方法进行试验$结果列于表
A

*从表
A

结果可以看出$在试验条件下$有机相中铀饱和度

为
A>g

)

<!g

和
<>g

$经
?

级萃取均可使萃余水

相中
$

/

#

M

%

#

'(7

K

+

O

*
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!

氯离子浓度对铀萃取分配比的影响
!

为

了考察
W$

_浓度对铀萃取分配比的影响$进行了

多组试验*图
*

为
W$

_ 浓度与铀萃取分配比

)

#

M

%的关系*由图
*

可以看出$随着溶液中
W$

_

浓度的增加$铀的分配比略有增加$这是由于
W$

_

以
MF

'

#

&F

!

%

W$

,

'NYb

或
MF

'

W$

'

,

NYb

形式

被萃取的缘故*因此$控制萃原液中的
W$

_浓度

主要是基于产品质量方面的考虑*

表
*

!

高浓度铀的萃取平衡
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低浓度铀的萃取平衡
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表
A
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逆流萃取各级铀的质量浓度
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$有机相铀饱和度#
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$有机相铀饱和度#
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$有机相铀饱和度#
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图
*

!

氯离子浓度对铀分配比的影响
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UF

'_

?

浓度对铀萃取分配比的影响
!

为了

考察
UF

'_

?

浓度对铀萃取分配比的影响$进行了

多组试验*图
=

为
UF

'_

?

质量浓度与铀萃取分配

比的关系*由图
=

可以看出$

UF

'_

?

质量浓度明显

影响铀的萃取分配比$

$

(

#

UF

'_

?

%增加$铀的分配

比下降$尤其是在铀质量浓度低时这种影响更为

明显*这是由于
UF

'_

?

与铀形成了络阴离子

MF

'

#

UF

?

%

'_

'

而不被萃取的缘故*因此$控制萃原

液中的
UF

'_

?

浓度$主要是基于萃取效率的考虑*
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!

负载有机相的洗涤

8;<;7

!

常规洗涤
!

为了解常规水洗涤时铀饱和

度下降的规律$进行了不同相比条件下的常规水

洗涤试验$结果列于表
<

*由表
<

可以看出$水洗

涤时铀饱和度下降率不但与洗涤时的相比有关$

还与洗涤前负载有机相的铀饱和度有关*洗涤前

图
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!

硫酸根质量浓度对铀分配比的影响
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铀饱和度越高$洗涤后铀饱和度下降得越大*在

洗涤相比
#

#

l#

/

`)(l)

条件下$单级洗涤$饱

和度下降
)(g

以上$洗涤后的负载有机相的饱和

度只能维持在
A(g

"

A>g

*单级洗涤时$洗水中
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$这时
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(]A7#$
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*为了

模拟逆流水洗过程$进行了
!

级逆流水洗级数试

验$其结果列于表
)(

*从表
)(

可以看出$水洗涤

后负载有机相铀饱和度只有
=A]*g

和
A'])g

$分

别下降了
)!]<g

和
)?]*g

$这时洗后水中
$

#

M

%

`

')(

"

''(

K

+

O

$

%

#

I&F

!

%

)̀]>

"

']( 7#$

+

O

*如

果洗涤的是刚萃取的负载有机相$其中萃取有部

分杂质$而且还夹带部分水相$则洗后水中杂质含

量很高!同时$铀饱和度明显下降$使得洗下来的

杂质有可能重新被萃取到有机相中$致使净化效

果受影响$难以达到高度纯化的目的*

'?)

核化学与放射化学
!!!!!!!!!!!!!!!!!!

第
!!

卷



表
<

!

不同相比条件下的常规水洗涤试验结果

N/[$2<

!

W#.X2.95#./$E/92-81-,[[5.

K

/935002-2.9

Z

6/82-/95#

#

#

l#

/

洗前铀饱和度#

M-/.5,78/9,-/95#.

[20#-281-,[[5.

K

%

A<g

洗前铀饱和度#

M-/.5,78/9,-/95#.

[20#-281-,[[5.

K

%

<'g

洗前铀饱和度#

M-/.5,78/9,-/95#.

[20#-281-,[[5.

K

%

<>g

洗后铀饱和度下降

#

f21-2/823

Z

2-12.9/

K

2#0

,-/.5,78/9,-/95#.

/092-81-,[[5.

K

%+

g

洗后水相

#

O5

h

,53

Z

6/82

/092-

81-,[[5.

K

%

$

#

M

%+#

K

,

O

_)

%

洗后铀饱和度下降

#

f21-2/823

Z

2-12.9/

K

2#0

,-/.5,78/9,-/95#.

/092-81-,[[5.

K

%+

g

洗后水相

#

O5

h

,53

Z

6/82

/092-

81-,[[5.

K

%

$

#

M

%+#

K

,

O

_)

%

洗后铀饱和度下降

#

f21-2/823

Z

2-12.9/

K

2#0

,-/.5,78/9,-/95#.

/092-81-,[[5.

K

%+

g

洗后水相

#

O5

h

,53

Z

6/82

/092-

81-,[[5.

K

%

$

#

M

%+#

K

,

O

_)

%

)(l) ))]'> )!!]( )'])= )?*]( )!]'> )*(](

)>l) A](A )?]> A]!! )>(]( <])= )*>](

'(l) *]'> )>(]( =]>( )A(]( =]>( )*(](

'>l) >]*= )=(]( >]A! )=>]( *]*= )*']>

表
)(

!

负载有机相逆流水

洗涤各级铀的质量浓度

N/[$2)(

!

M-/.5,77/881#.12.9-/95#./935002-2.989/

K

28

5.$#/323#-

K

/.511#,.92-1,--2.981-,[[5.

K

&#]

$

#

M

%+#

K

,

O

_)

%

) ' !

)

有机相#

F-

K

/.51

Z

6/82

%

)))]( )(=]( <?]!

水相#

O5

h

,53

Z

6/82

%

')(]( )=A]( )'<](

'

有机相#

F-

K

/.51

Z

6/82

%

))<]( ))>]( )()](

水相#

O5

h

,53

Z

6/82

%

')<]( )A=]( )!>](

注#

&#92

%"

)

%

&#])

原始负载有机相中#

P.$#/323#-

K

/.51

Z

6/82

%

$

#

M

%

`))?

K

+

O

$

#

#

l#

/

`)(l)

$

!

#

#

NYb

%

`

!(g

!

'

%

&#]'

原始负载有机相#

P.$#/323#-

K

/.51

Z

6/82

%

$

#

M

%

)̀''

K

+

O

$

#

#

l#

/

`)'l)

$

!

#

#

NYb

%

`

!(]Ag

!

!

%洗涤剂均为 #

U1-,[[5.

K

3292-

K

2.9

%

(](' 7#$

+

O

I&F

!

8;<;8

!

负载有机相酸)水联合洗涤流程
!

逆流水洗

涤试验结果表明$在洗涤相比
#

#

l#

/

`

#

)(l)

%

"

#

)'l)

%的条件下$洗水中
$

#

M

%

'̀)(

"

''(

K

+

O

$

%

#

I&F

!

%

)̀]>

"

'](7#$

+

O

*如果用加入浓硝酸

的办法$使水洗余水中硝酸的浓度增至
?7#$

+

O

$

此时水洗余水中铀的质量浓度虽有降低$但仍高

达
)=(

K

+

O

*由于洗涤时有夹带现象$负载有机

相中夹带高酸度的洗水$致使反萃取液的酸度偏

高$造成反萃取过程困难*表
))

列出了反萃取过

程中反萃取液酸度与反萃取分配比的关系*从表

))

看出$反萃取液中的酸度显著影响铀的反萃取

效率$为解决高酸洗涤带来的反萃取液酸度高这

一问题$提出了酸)水联合洗涤流程$示于图
A

*

酸水
'

次洗涤$在保持有机相高饱和度时消除了

有机相夹带的萃原液$在铀饱和度低时去除了有

机相夹带的硝酸$在保证除杂效果的同时$使后续

的反萃取操作得以顺利进行*

表
))

!

反萃取液酸度与反萃取分配比的关系

N/[$2))

!

U9-5

ZZ

5.

K

8#$,95#./15359

:

X8

89-5

ZZ

5.

K

3589-5[,95#.-/95#

反萃取液中

#

P.89-5

ZZ

5.

K

$5

h

,53

%

%

#

I

e

%+#

7#$

,

O

_)

%

反萃取分配比#

U9-5

ZZ

5.

K

3589-5[,95#.-/95#

%

$

/

#

M

%+

$

#

#

M

%

(])A> )])!?

(]'?= )]('(

(]*(= (]*=*

)](> (]?><

)]>( (]!>>

8;I

!

反萃取

除反萃取的酸度对铀的反萃取有影响外$温

度对反萃取也有一定影响$为考察这一影响$进行

了相关试验$结果示于图
<

*

图
<

表明$有机相铀浓度低时$若温度低于

*>a

$则铀的反萃取分配比低且变化缓慢$温度

在
*>

"

=(a

之间则分配比变化明显*综合考虑$

温度以控制在
=(a

左右为宜*

为了进一步测定反萃取时温度对铀反萃取段

数的影响$利用试验数据$绘制了不同温度下的反

萃取等温线$并绘制了操作线#图
)(

%*以阶梯作
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第
!

期
!!!!!!!!!!!

牛玉清等"用
NYb

溶剂萃取法制备核电纯二氧化铀



图
A

!

负载有机相酸)水两次洗涤流程

c5

K

%A

!

NE#89/

K

281-,[[5.

KZ

-#1288#0$#/323

#-

K

/.51

Z

6/82E596/153/.3E/92-

图
<

!

反萃取温度对铀分配比的影响

c5

K

%<

!

P.0$,2.12#0927

Z

2-/9,-2

#.,-/.5,73589-5[,95#.-/95#

图法$可求出当贫有机相中铀质量浓度低于

(]'

K

+

O

时$

*>a

和
=(a

时所需的反萃取级数分

别为
=

级和
*

级*

8;J

!

贫有机相再生

反萃取后的贫有机相夹带有部分反萃取液$

要用水洗涤加以回收*水洗后的贫有机相$尤其

图
)(

!

不同温度下铀的反萃取等温线

c5

K

%)(

!

M-/.5,789-5

ZZ

5.

K

58#962-78/9

35002-2.9927

Z

2-/9,-2

'

(((

*>a

$

(

(((

=(a

$( (((操作线#

F

Z

2-/95#.$5.2

%

是使用时间较长的贫有机相$其中仍含一定量的

铀和
NYb

的降解产物磷酸一丁脂)磷酸二丁脂$

对铀的纯化有不良影响*因此$反萃取后的贫有

机相$必须经过再生$除去降解产物及杂质后$才

能返回萃取工序继续使用*

对于铀质量浓度为
'((

"

!((7

K

+

O

的贫有

机相$用
>

K

+

O

的
&/

'

WF

!

溶液$在相比
#

#

l#

/

`

)(l)

条件下洗涤$铀去除率大于
<(g

*

9

!

现场扩大试验

为了验证小型试验结果并为工业生产提供工

艺和设备参数$进行了一定规模的扩大试验*扩

大试验的内容包括物料预处理)

"

>(77

脉冲筛板

塔萃取)负载有机相酸
;

水两段联合洗涤和反

萃取*

9;7

!

萃原液和有机相制备

试验原料为不同厂家生产的
GfM

和
UfM

$

二者按
$

#

UfM

%

l$

#

GfM

%

`)

的比例混合之

后$加热烘干$在煅烧炉中$于
=((a

下进行煅烧$

时间
?(75.

$得到煅烧产物*煅烧产物用硝酸溶

解后$补加不同量的硝酸铵$再过滤得到不同组成

的萃原液$结果列于表
)'

*

表
)'

!

萃原液各组分质量浓度

N/[$2)'

!

W#7

Z

#8595#.#0

Z

-2

K

./.98#$,95#.

萃原液

#

b-2

K

./.9

8#$,95#.

%

$

+#

K

,

O

_)

%

M W$

_

UF

'_

?

bF

!_

?

U5F

'

c2 S# N5 &F

_

!

I&F

!

) '<<]> (]?< '<]?! ']=! (]'A A])> (](!A (]><! !>?]( )A?

' !(=]> (]'' !?]*A ']>A (](?? >]>( (](?A (]?!! ?'=]= )=!

!!

注#

&#92

%"试验有机相为
!

!̀(]AgNYb;

煤油溶液#

N62#-

K

/.51

Z

6/8258

!

!̀(]Ag NYb;Fd

%

??)
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9;8

!

铀的萃取

萃取塔外径为
"

>(77

$板间距
>(77

$筛板

孔径
?77

$开孔率
'>g

$塔壁材质为有机玻璃$

工作区高度
)(7

*

9;8;7

!

脉冲强度对液泛速度的影响
!

以水相连

续方式$采用恒定脉冲振幅$改变不同频率而获

得不同的脉冲强度$固定两相流比为
*#

l

*/

`

']*l)

$通过不断提高两相流量来观察液泛的

产生$试验结果列于表
)!

*从表
)!

看出$液泛

速度受脉冲强度影响较大$这与萃原液铀的质

量浓度高)密度大)两相密度差大)需要较强的

混合强度有关*

表
)!

!

脉冲强度对液泛速度的影响

N/[$2)!

!

P.0$,2.12#0

Z

,$825.92.859

:

#.0$##35.

K

X2$#159

:

脉冲强度#

b,$825.92.859

:

%+

#

77

,

75.

_)

%

液泛速度#

c$##35.

K

X2$#159

:

%+

#

7

,

6

_)

%

脉冲强度#

b,$825.92.859

:

%+

#

77

,

75.

_)

%

液泛速度#

c$##35.

K

X2$#159

:

%+

#

7

,

6

_)

%

=>( )< )(>( '?

<(( )< )'(( ''

9;8;8

!

脉冲强度对萃取的影响
!

试验在脉冲强

度选择
)(>(77

+

75.

和
)'((77

+

75.

)处理量

为液泛速度
A(g

的条件下进行$结果列于表
)?

*

结果显示$萃余水中铀质量浓度小于
)(7

K

+

O

$有

机相中铀饱和度
<>g

"

<*g

$铀的萃取率达

<<]<<g

以上*萃原液
'

的萃取效果优于萃原液

)

的萃取效果$这是由于前者
&F

_

!

浓度高于后者

的缘故*为了提高塔的萃取效率$最好控制萃原

液中
$

(

#

&F

_

!

%在
!A(

"

?'(

K

+

O

之间*这与小型

试验结果相符*

表
)?

!

脉冲强度对萃取的影响

N/[$2)?

!

P.0$,2.12#0

Z

,$825.92.859

:

#.,-/.5,72\9-/195#.

水相流经塔高度

#

W#$,7.625

K

69

%+

7

$

/

#

M

%+#

K

,

O

_)

%

% & '

<]*

#

(]()(

#

(]()(

#

(]()(

A]* (]()?

=]* (](!( )]>' (](??

*]* *(

>]* )<(

?]* )(* '!?

(])' '**]> )'!

( '<<]> '<<]> !(=]>

!!

注#

&#92

%"

%

)

&

(((萃原液
)

$脉冲强度分别为
)(>(77

+

75.

和
)'((77

+

75.

#

b-2

K

./.98#$,95#.)

!

Z

,$825.92.859

:

58

)(>(77

+

75./.3)'((77

+

75.-28

Z

2195X2$

:

%!

'

(((萃原液
'

$

脉冲强度为
)'((77

+

75.

#

b-2

K

./.98#$,95#.'

$

Z

,$825.92.859

:

58

)'((77

+

75.

%

9;9

!

负载有机相酸
L

水两段联合洗涤

试验设备为脉冲筛板塔$材质为
)W-)A&5<N5

不锈钢$塔结构与萃取塔相同*在操作上将
)(7

塔分为上下两段$其上段为水洗段$高度为

>])7

$下段为酸洗段$高度为
?]*7

$浓硝酸在塔

中部两洗涤段的交界处加入*

负载有机相铀的质量浓度为
)'(]>

K

+

O

*流

速为
?'(7O

+

75.

$运行时$水相连续$脉冲强度为

<((77

+

75.

$水洗段的流比
*#

l

*/

)̀(l)

*

酸洗涤后$负载有机相中铀质量浓度为

))=]A

K

+

O

$铀饱和度下降约
']'g

!水洗后$负载

有机相中铀质量浓度为
)(!])

K

+

O

$铀饱和度下

降约
)'g

*酸洗余水中铀质量浓度为
)*(

K

+

O

$

%

#

I&F

!

%

+

?]>7#$

+

O

$生产过程中$这部分酸洗

余水可返回萃取工序*

9;:

!

反萃取

反萃取试验也在脉冲筛板塔中进行$塔材质和

结构参数同萃取塔$工作区高度为
)(7

$反萃取剂

为
(]('7#$

+

O

稀硝酸$水相连续$温度为
*>

"

=(a

*脉冲强度与液泛速度的关系列于表
)>

*

选用脉冲强度
)(>(77

+

75.

$负载有机相流

速为
?'(7O

+

75.

$流比为
*#

l

*/

`)l)

进行试

验*结 果 表 明$负 载 有 机 相 铀 质 量 浓 度 由

)(!])

K

+

O

降至
(]'?>

K

+

O

时$反萃取液
$

#

M

%为

)(*]A

K

+

O

$

%

#

I&F

!

%为
(]*(7#$

+

O

*贫有机相

经水洗和碱洗后$铀质量浓度低于
(]'

K

+

O

$可返

回萃取*

9;<

!

CD

8

制备

将反萃取获取的硝酸铀酰溶液$加氨水$沉淀

GfM

$于
GfM

浆体中加入碳酸铵溶液进行转型

>?)
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结晶$得到
GMW

晶体*对所得晶体进行干燥)煅

烧)还原$最终得产品
MF

'

$分析结果列于表
)*

*

由表
)*

可以看出$扩大试验所得产品完全符合核

电纯
MF

'

标准*

表
)>

!

脉冲强度与液泛速度的关系

N/[$2)>

!

b,$825.92.859

:

X80$##35.

K

X2$#159

:

/989-5

ZZ

5.

K

89/

K

2

脉冲强度#

b,$825.92.859

:

%+

#

77

,

75.

_)

%

液泛速度#

c$##35.

K

X2$#159

:

%+

#

7

,

6

_)

%

脉冲强度#

b,$825.92.859

:

%+

#

77

,

75.

_)

%

液泛速度#

c$##35.

K

X2$#159

:

%+

#

7

,

6

_)

%

*(( >)]) )(>( ?<]<

=>( >?]< )'(( ?=]<

<(( ?<]<

表
)*

!

MF

'

产品质量分析结果

N/[$2)*

!

MF

'Z

-#3,19

h

,/$59

:

/./$

:

858-28,$98

(

K

+

K

元素#

B$272.98

% 核电纯标准#

&,1$2/-

K

-/3289/.3/-3

% 产品
)

#

b-#3,19)

% 产品
'

#

b-#3,19'

% 产品
!

#

b-#3,19!

%

N5

,

'](

#
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