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摘要!快堆燃料后处理是实现快堆燃料闭式循环的关键环节之一&快堆乏燃料中裂变产物含量高&进行后处理

需要多个铀钚萃取洗涤
?

共反萃循环才能达到去污效果*本研究针对快堆乏燃料高钚浓度和需要多个萃取洗

涤
?

共反萃循环净化裂变产物的特点&采用模拟料液通过多次串级实验&确定了满足铀钚收率及避免钚聚合的

铀钚萃取洗涤
?

共反萃工艺&实验结果表明&

+=

铀)钚萃取收率分别为
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相对于热堆乏燃料&快堆乏燃料中
I.

含量

高+

+?)

,

#表
+

$&而且由于燃耗深&乏燃料中裂片元

素#

KI

$含量也大大增加&同时冷却时间短+

!

,

&放

射性也大大增强+

#

,

*

KI

含量增加使得裂片净化

的难度加大&国外快堆乏燃料后处理普遍采取多

个萃取洗涤过程以达到净化效果+

"?@

,

&在每个萃取

洗涤过程之间需要以硝酸将
V

)

I.

进行反萃*

表
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钚在乏燃料中的含量
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快堆乏燃料的这些特点使得其后处理相对困

难&高钚浓度主要影响后处理中临界危险)钚聚合

物生成)浓钚在流程中的分配等方面的问题&比如

在流程中钚浓度较高的级数需要采取相应酸度避

免聚合物的生成)饱和度方面需要同时考虑铀钚

而不是仅仅考虑铀!裂变产物含量增加使得裂变

产物净化的难度加大&根据马库尔厂和国外报导&

估计需要
!

个萃取循环才能达到满足净化要求的

铀钚产品+

"

,

!高放射性主要加剧了萃取剂和稀释

剂的降解*可见由于快堆乏燃料的特点&其后处

理存在于共去污段的困难较多*增加共去污循环

数是一种有效强化裂变产物去污的手段&需要在

各个萃取洗涤过程之间将铀钚共反萃到水相*本

工作拟首先针对快堆乏燃料钚含量高及需要采取

铀钚萃取洗涤
?

共反萃的特点&通过串级实验的方

法&研究满足
V

)

I.

收率要求的萃取
?

洗涤
?

共反

萃工艺&以期为进一步考察共去污段工艺对强放

射性及裂变产物净化的适用性打下基础*

!

!

实验部分

!C!

!

试剂和仪器

硝酸钚溶液&硝酸铀溶液&硝酸溶液&硝酸浓

度)钚浓度)微量铀浓度分析所需试剂&市售!

!*̀

JZI?

煤油溶液"天津试剂一厂生产的
JZI

#分析

纯$与锦西炼油厂生产的加氢煤油按体积比配制&

用
)\"̀ (1

)

GM

!

洗 涤
!

次&再 用
*\+ 9%&

-

O

T(M

!

洗涤
!

次&最后用去离子水洗至中性备用*

含
T(M

!

)

V

)

I.

的
+=K

模拟料液配制"将分

别含
V

)

I.

的硝酸溶液和浓硝酸按设计的组成混

合制得模拟
+=K

料液*

$M6JCf?"

型漩涡振荡器&其林贝尔公司!

PJ+*?+

型离心机&北京时代北利离心机公司!

ITX?!Z

型精密
E

T

计&上海雷磁分析仪器厂!单

道
#

计数器&北京核分析仪器厂!混合
]

边界-
f

荧光测量仪&中国原子能科学研究院!

O19[51B"*

型分光光度计&

I4/L704&94/

公司*
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实验方法

按流程工艺参数采用串级实验方法+

@

,考察工

艺效果&每次引入水相或有机相后混合震荡的时

间为
+970

&采用离心的方法进行分相&串级实验

进行到出口料液中铀)钚)酸浓度到达平衡*

第
+

次实验对初步设计的工艺进行验证&在

第
+

次实验结果的基础上对
+Z

工艺优化后通过

第
)

次串级实验进行
+Z

槽工艺效果验证*第
+

次
+=

槽串级实验采用配制
+=K

料液进行&

+=

串级实验完成后以收集的
+=I

进行
+Z

槽串级实

验&第
)

次
+Z

槽串级实验采用配制的
+=I

有机

相料液进行*

钚浓度用
#

计数器进行测量分析!酸度采用

E

T

电位滴定法分析!常量铀浓度用
]

边界法分

析!微量铀浓度采用
JMIM

比色法分析*
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工艺参数

共去污段流程简图示于图
+

&

!

次串级实验工

艺参数列于表
)
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)
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各
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图
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共去污段流程简图

K7

>

'+

!

K&%R:844;:%23%?543%0;19701;70

>E

/%34::

A

!

结果与讨论
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萃取洗涤段

萃取洗涤段需要在保证铀钚收率的前提下提

高净化效果&高酸有利于钚的萃取&可适当将
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料液和洗涤酸设为较高的酸度&有利于高浓

I.

条件下防止
I.

#

(

$歧化&德国针对高钚浓度

的乏燃料后处理热实验结果表明+

A

,

&酸度低至

)9%&

-

O

时&

U/

和
JZI

的 降 解 产 物 #

TQZI

)

T

)

SZI

$易形成沉淀&而这种沉淀在
!

"

#9%&

-

O

酸中溶解度更大)形成速度也更慢&因此从防止沉

淀生成的角度考虑也应该采取相对高的进料酸

度*但另一方面&印度处理快堆乏燃料的热实验

结果表明&高酸高钚条件会增加
QZI

的生成&因

此
+=K

料液也不宜选用过高的酸度&为降低溶剂辐

解&与有机相接触的水相酸度不能超过
@9%&

-

O

+

!

,

*

在裂变产物中&比较难除去的是
U/

)

([

)

6.

)

J3

&

相对于热堆中裂变产物的含量&快堆中
6.

增加

得最多&酸度的增加有利于除
6.

!高酸对稀土元

素净化影响较小!高酸对
U/

的净化不利&但在快

堆乏燃料处理中
U/

的净化不取决于其在
JZI

-

硝酸中的分配&而是取决于
QZI

与
U/

的作用+

#

,

*

因此&综合考虑以上因素并结合国外快堆燃料后

处理流程工艺参数&本工作中采用的
+=K

酸度为

#9%&

-
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酸度为
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-
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过低的铀钚饱和度不但不利于裂变产物净化&

而且德国的快堆乏燃料后处理热实验发现饱和度

低至
#*̀

时增加了
U/

的萃取&易形成界面污物+

A

,

!

高饱和度能达到更好的裂变产物净化&但过高的饱

和度对铀钚收率有负面的影响&因此采用过高或过

低的饱和度都将对流程带来不利影响*法国
=J+

厂进行快堆乏燃料后处理时控制铀钚饱和度

""̀

+

"

,

&印度甘地原子能中心进行快中子示范堆乏

燃料后处理实验时将铀钚饱和度优化到
@*̀

+

,

,

*

本工 作 选 择 铀 钚 饱 和 度
@"̀

&即
#

#

+=f

$

e

#

#

+=K

$

c+\!

&结合计算机模拟结果选择萃取级数

为
+*

级&以保证较高的铀钚萃取率*

本实验未加入裂变产物考察净化效果&只从理

论上设计了适于处理快堆乏燃料的酸度和饱和度&

实验重点考察高钚浓度下及铀钚共反萃过程的铀

钚收率&以期为进一步进行裂变产物净化效果考察

奠定基础*采取上述工艺条件的串级实验结果显

示&

+=

铀)钚 萃 取 收 率 分 别 大 于
BB\BÀ

和

BB\BB̀

&均达到流程的设计目标&该工艺条件能有

效萃取铀钚*表
!

为
+=

串级实验中
+=W

铀钚浓

度及收率&图
)

)

!

为
+=

的酸度)钚浓度分布*
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)JZI

在稀释剂中溶解度

有限&因此有机相中钚负载过多时会形成第三相&

第三相的存在不但干扰流程操作和控制&在萃取

钚时可能造成临界危险#有报导称在第三相中测

!+)

第
#

期
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左
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!'

'

串级工艺优化



得钚质量浓度高达
+,A

>

-

O

+

,

,

$&第三相的形成还

会导致萃取体系的动力学不稳定和钚的损失+

B

,

*

因此&为防止第三相的产生&流程中有机相中不允

许有过高的钚浓度&印度科学家根据前期研究结

果+

+*

,为避免第三相的生成将有机相中钚质量浓

度控制在
)*

>

-

O

以下*由图
!

中可以看出&选择

的工艺条件下各级样中有机相中钚质量浓度均未

超过
)*

>

-

O

&可以降低第三相生成的危险*
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串级实验
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槽钚浓度分布
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铀钚共反萃段

+Z

槽需要使用稀酸将铀钚反萃到水相&得到

的水相铀钚产品在下一个萃取
?

洗涤段进行进一

步的净化*由于
+Z

槽水相出口段钚浓度较高&

为避免钚聚合的产生&

+Z

前段酸度不能过低&而

为了将铀充分反萃到水相中&

+Z

后段需要采取

*\*+9%&

-

O

稀酸反萃&这就要求至少采用
+Zf

+

)

+Zf

)

两股反萃酸&同时利用
+Zf

+

)

+Zf

)

在
+Z

前

段保持低
$

#

I.

$和防止钚聚合的酸度&并希望有

机相中铀浓度较高&以期同时利用低酸和铀饱和

度在前几级就能完全反萃钚&避免在
+Z

槽后段

中采取更低的酸度反萃铀时造成钚的水解&在
+Z

后段则采取
*\*+9%&

-

O

的稀酸
+Zf

)

反萃铀*

+Zf

+

采用酸度越大&为保持
+Z

槽前段较低

的酸度所采用的
+Zf

)

的流量也越大&

+Zf

)

的流

量的增大有利于后几级铀的反萃&同时也能降低

+ZI

的总流量&相应地减少了下一个萃取洗涤过

程的水相废液体积*但另一方面&

+Zf

+

的酸度也

不能过高&俄罗斯研究人员曾发现
+)9%&

-

O

的硝

酸进料时运行过程中有发生爆炸的危险*因此

+Z

工艺选择的
+Zf

+

酸度为
++9%&

-

O

&

+Zf

)

为

*\*+9%&

-

O

硝酸*

第
+

次串级实验结果显示&

+Z

槽
I.

的收率

为
BB\B,"̀

&

V

的收率为
BB\B+B̀

&根据
+Z

槽

铀钚的各级分布&

+Z

槽第
,

)

B

级有机相的钚浓度

已经很低&因此可以将
+Zf

+

从第
+*

级改在第

B

级加入&以期在不影响第
B

级钚收率的前提下

提高铀反萃收率*

第
)

次串级实验旨在验证将
+Zf

+

从第
+*

级

改到第
B

级加入后
+Z

的工艺效果&直接采用配

置的
+=I

进行
+Z

槽串级实验*图
#

为第
)

次串

级 实验
+Z

的酸度)钚浓度)铀浓度分布&表
#

为

&
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第
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槽各级样酸度#

1

$)钚浓度#

[

$及铀浓度#

3

$分布
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表
#

!

+Z

串级实验结果比较

J1[&4#

!

G%9

E

1/4%231:31544N

E

4/7940;/4:.&;:70+Z

实验

#

CN

E

4/7940;:

$

!

+ZW

#

V

$-#

>

/

O

^+

$

!

+ZW

#

I.

$-#

>

/

O

^+

$

+Z

铀收率

#

V

<

74&570+Z

$

+Z

钚收率

#

I.

<

74&570+Z

$

第
+

次串级#

J84+:;4N

E

4/7940;

$

"\!*k+*

^)

)\!*k+*

^!

BB\B+B̀ BB\B,"̀

第
)

次串级#

J84)054N

E

4/7940;

$

!\A+k+*

^)

"\#Ak+*

^#

BB\B!@̀ BB\BB@̀

两次
+Z

串级实验结果的比较*实验结果显示&

将
+Z

前段酸度保持在
*\#

"

*\"9%&

-

O

不仅可避

免浓钚级钚的聚合&还能充分反萃铀钚混合有机

相中的钚&第
B

级有机相中钚质量浓度为
"\,!k

+*

^!

>

-

O

&钚收率已经达到
BB\B@*̀

&因此虽然

+*

%

+@

级中酸度很低&但能有效防止钚水解生成

沉淀&与第
+

次串级实验相比&以
*\*+9%&

-

O

硝

酸反萃的级数由
@

级变为
A

级&

+Z

槽最终的钚收

率更高&为
BB\BB@̀

*第
)

次串级实验
+Z

槽铀

收率
BB\B#*̀

&与第
+

次串级实验采取
@

级

*\*+9%&

-

O

硝酸反萃时铀收率
BB\B+B̀

相比&此

次串级实验采取
A

级反萃后铀收率有所提高&

+

%

B

级有机相中铀质量浓度均在
#*

>

-

O

以上&有

机相中大量铀的存在有利于
+

%

B

级中钚的反萃&

+*

%

+@

级由于
*\*+9%&

-

O

硝酸反萃&有机相中铀

浓度下降很快*

D

!

结
!

论

通过多次串级实验结果验证&设计的快堆后

处理共去污段工艺中
+=

铀)钚萃取收率均大于

BB\BB̀

&

+Z

铀)钚反萃收率分别大于
BB\B+̀

和

BB\B,̀

&各级样有机相中钚质量浓度均未超过

)*

>

-

O

&有利于避免第三相生成&通过双酸反萃工

艺在避免浓钚级中钚聚合的同时能充分的反萃

铀钚*

由于高燃耗及短冷却时间&快堆乏燃料放射

性强&溶剂将产生严重的辐解+

++

,

&为了降低溶剂

辐解给流程带来的
U/

)

I.

在有机相中保留+

"

,等

不利影响&快堆乏燃料后处理宜采用短停留时间

的离心萃取器为萃取设备&因此下一步工作将在

离心萃取器中进行台架实验验证&以考察流程在

短停留时间下的工艺效果*
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