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含铀灰渣的多级逆流浸出工艺技术
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摘要!在铀产品及核燃料元件制造过程中&各种可燃性废物经裂解焚烧减容处理而产生大量含铀灰渣(通过

对含铀灰渣进行多级逆流浸出&考察灰渣预处理方式)灰渣粒度)浸出级数以及超声作用对溶解浸出效率的影

响&结果表明"#

"

%含铀灰渣的预处理方式对溶解浸出过程有明显的影响&

")*e

烘干预处理灰渣比
>**e

煅

烧预处理灰渣更易于浸出!#

)

%灰渣粒度对浸出过程无明显影响!#

#

%含铀灰渣经一级浸出后&铀质量分数从

)*\

左右降至
"'@\

以下&二级浸出渣铀质量分数降至
*'>\

左右&三级浸出灰渣铀质量分数变化不大!

#

!

%超声能明显强化含铀灰渣的溶解浸出过程&使一级浸出渣铀质量分数从
"'),\

降至
*'#!\

&超声强化二

级浸出渣铀质量分数可降至
*'")\

(

关键词!含铀灰渣!浸出!工艺技术!超声
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铀产品及核燃料元件制造过程会产生各种可

燃性废物&如废弃的劳保用品)清洁用品)纸张)包

装容器)手套等&对这些可燃性废物通过裂解焚烧

进行减容处理时&会产生大量含铀灰渣(研究含

铀灰渣减容和铀的回收工艺技术&不仅能降低核

废料库存&减小环保和安全压力&还会带来可观的

经济效益&具有十分重要的实际意义+

"?!

,

(对含铀

灰渣处理目前主要有硫酸熟化和硝酸浸取两种方

法+

@?B

,

(采用硫酸熟化法浸后渣铀含量最低可达

*'*>\

&但采用硫酸熟化法需要加氧化剂&易产生

新的废水+

>

,

!硝酸浸取法适用于含铀灰渣的浸出&

而且其本身也具有氧化性&得到的浸出液可以直

接进入
EUT

萃取工艺对铀进行回收提取&但其浸

出效率较低+

@

,

(为解决残渣中铀含量偏高和溶解

浸取过程产生大量工艺废水等问题&本工作拟采

用一种多级逆流硝酸浸取工艺方法&通过多次浸

出过程以提高含铀灰渣中铀的浸出效率&由于该

工艺所得每一级浸出液以及洗涤液最终都能返回

到上一级的溶解和浸出过程&所以过程中无工艺废

水产生(最近有报道+

+?"*

,通过超声的方法能有效

提高铀矿石的浸出效率(例如
HY)*"")*"+B@

H"

+

+

,通过在
"*

(

+*h

超声功率范围内&能使铀的

浸出效率从
*'B,k"*

a,

'

970

增至
"'")k"*

a,

'

970

(采用超声协助含铀灰渣的多级逆流浸出工

艺&可提高灰渣中铀的浸出效率&最终实现含铀灰

渣中铀的高效回收利用&减少放射性含铀灰渣存

放的危险(

@

!

实验部分

@A@

!

主要原料及仪器

含铀灰渣取自某核燃料元件制造企业仓库&

其主要组成列入表
"

(由表
"

可知&灰渣中铀质

量分数为
)*'B)\

&主要杂质是
TZ

)

[7

)

]

R

)

S1

)

H&

)

_4

)

T

)

S

&其次是
L0

)

S.

)

]0

)

E7

等元素(浓

硝酸&分析纯&重庆无机化学试剂厂!其他试剂均

为市售分析纯(

对灰渣分别采用
")*e

烘干和
>**e

煅烧两

种预处理方式&然后过筛并分析铀及水的质量分

数&结果列入表
)

(

HO?")!

内置式超声波发生器&深圳钰洁清

洗设备有限公司!

Ê @]

台式离心机&上海卢湘

仪离心机仪器有限公司(

表
"

!

灰渣主要元素组成

E1Z&4"

!

]1703%9

C

%040;%2./10724/%.:1:8

元素
5

'

\

元素
5

'

\

Y )*'B) T "'!>

TZ )'!@ S "'#)

[7 )',) L0 *'##

]

R

)'B) S. *'))

S1 >'), ]% *')"

H& )'@" ]0 *'*,

_4 "'#) E7 *'*@
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不同预处理方式的灰渣实验结果对比
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4/;74:%2./10724/%.:1:8

W7;857224/40;
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预处理 粒度
5

#

Y

%'

\ 5

#

M

)

P

%'

\

")*e

烘干
@8
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*'@>99 )*'!) !'*@
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*')@99 )*'@! !'*B

;

*'*+#99 )*')! !'*@

>**e

煅烧
)8

;

*'@>99 )*'#@ #'")
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*')@99 )*')@ #'"@
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含铀灰渣的三级逆流浸出工艺

#

"

%一级浸出过程"取
)*

R

经预处理的灰渣

于
)@*9F

烧杯中&加一定比例的水和浓硝酸&搅

拌使体系不粘稠&放入
>*e

水浴中&烧杯盖上表

面皿&磁力搅拌反应
#8

后&将样品取出并离心

#970

&倒出上清液&继续用稀硝酸#

C

Mb)

%离心

洗涤
#

次&取适量灰渣放入烧杯烘干&研磨&分析

一级浸出渣铀含量(

#

)

%二级浸出过程"经一级浸出洗涤的灰渣&

加水和浓硝酸#

"

#灰渣%

f"

#水%

f"

#浓硝酸%

b

"f"'@f"'>

&下同%&继续在
>*e

水浴中磁力搅

拌浸出
#8

后&将样品取出并离心
#970

&倒出上

清液&取适量二级浸出灰渣放入烧杯烘干&研磨&

分析渣铀含量(

#

#

%三级浸出过程"二级浸出湿渣不需洗涤&

继续加水和浓硝酸&在
>*e

水浴中磁力搅拌进行

",)
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三级浸出!

!"

后取出离心
!#$%

!三级浸出渣用

稀硝酸"

&

'()

#离心洗涤灰渣
!

次后!用清水把

三级浸出渣洗涤全部倒入烧杯中烘干!得尾渣称

重并测其铀含量$

整个工艺过程!得到的一级浸出液和洗涤液

进入
*+,

萃取工序!二级浸出液返回配制一级浸

出液!三级浸出液返回配制二级浸出液!三级洗涤

液可返回配制二级浸出液!从而实现整个过程无

工艺废水产生$

!"#

!

含铀灰渣的超声强化溶解浸出工艺

取粒径小于
-./0##

的
)-1

烘干灰渣于锥

形瓶中!加水和浓硝酸!然后放入
0-1

水浴中!反

应器上架内置式超声波发生器"

)-2'3

!

4--5

#!

加磁力搅拌!每隔
!-#$%

取样
4

次!离心
!#$%

后!倒出上清液!继续用稀硝酸"

&

'()

#离心洗涤

灰渣
)

次后!用清水把浸出渣洗涤全部倒入烧杯

中烘干!分析尾渣中铀含量$

!"$

!

含铀灰渣中铀含量的分析

按文献%

44

&测定灰渣中铀含量$分析过程主

要包括溶样'过滤'滴定三步骤!大致过程如下(首

先取研磨后的灰渣
-.4

!

4.-

6

于干净小烧杯中!

分别加入
4-#7

盐酸'

!#7

过氧化氢'

4#7

氢

氟酸后盖上表面皿!待大量气泡消失后置于电阻

炉上煮沸溶样!待溶剂蒸发约为
)#7

左右时!接

着用滤纸快速过滤!并用热的稀盐酸"

!()8

#洗

涤表面皿'烧杯'滤纸各
!

次!使得滤液的体积约

为
)-#7

!接着向滤液中加入
4)#7

磷酸!在不断

摇动下滴加三氯化钛溶液!使溶液呈稳定的紫红

色!接着加亚硝酸钠至棕褐色消失后立即加入

/#7

尿素!静止
/#$%

!滴加
!

滴二苯胺磺酸钠!

用适当浓度的钒酸铵溶液滴定!至溶液呈为紫色!

静止
!-9

不变即为滴定终点$

!!

灰渣中铀的浸出效率按公式"

4

#计算求得$

浸出效率
(

"

4

:

不溶渣质量
;

不溶渣铀质量分数
灰渣质量

;

灰渣铀质量分数
#

;

4--8

"

4

#

%

!

结果和讨论

%"!

!

含铀灰渣的多级逆流浸出工艺影响因素

采用三级逆流浸出工艺!分别对烘干和煅烧

两种预处理后的灰渣进行溶解浸出处理!结果列

入表
!

$观察到如下几个现象$

"

4

#在一级溶解过程中!相对于
4)-1

烘干预

处理!

0--1

煅烧灰渣溶解过程需要更多的浸出

剂!否则体系会很粘稠$这可能是由于在煅烧过程

中灰渣因高温氧化而形成富含亲水性晶体结构!从

而增加了其体系粘稠性$此外!

4)-1

烘干灰渣在

溶解过程产生大量气泡!可能是由于灰渣中存在有

机质成分'在强氧化剂作用下分解成气体所致$而

从总的溶解浸出过程来看!对灰渣
0--1

煅烧并未

明显提高其溶解浸出效率!却在一级溶解浸出过程

因需要更多的浸出剂而增加了成本$

"

)

#粒度对溶解浸出过程影响并不明显!对

每一级浸出过程!得到的渣铀含量都相似$对三

种粒度的烘干灰渣经三级浸出后渣中铀质量分数

分别达到
-.<48

'

-.<=8

'

-.<)8

)而煅烧灰渣经

三级浸出后渣中铀质量分数分别达到
-.</8

'

-.0!8

'

-.<08

$

"

!

#浸出级数能明显提高浸出效率!经一级

浸出后!灰渣中铀质量分数已从起始的
)-8

左右

降至
4./8

以下!接着的二级浸出渣铀质量分数

降至
-.08

左右!三级浸出灰渣铀质量分数变化

已经非常小$

表
!

!

不同粒度和不同预处理后的灰渣三级浸出实验结果对比

*>?@A!

!

*A9BCD#

&

>EADFB"EAAG9B>

6

A@A>C"$%

6

H$B"I$FFAEA%B

&

>EB$C@A9$3A>%I

&

EABEA>B#A%B#AB"DI

预处理 粒度
"

"渣#

J"

"水#

J

"

"硝酸#

一级浸出

现象

!

"

K

#*

8

一级浸出 二级浸出 三级浸出

不溶渣

残余率*
8

浸出

效率*
8

4)-1

"

-./0## 4J4./J4.0

有泡!不粘
4.)= -.<< -.<4 4L./) MM./M

烘干
/"

"

-.)/## 4J4./J4.0

有泡!不粘
4.!M -.<M -.<= 4<.// MM.!<

"

-.-M!## 4J4./J4.0

有泡!不粘
4.)) -.<< -.<) 40.-L MM.=!

0--1

"

-./0## 4J)J).=

无泡!粘稠
4.!) -.0L -.</ 4<./) MM.=M

煅烧
)"

"

-.)/## 4J)J).=

无泡!粘稠
4.!L -.<L -.0! 4L./) MM.!)

"

-.-M!## 4J)J).=

无泡!粘稠
4.)/ -.0) -.<0 4L./0 MM.)<

)L)
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!!

第
=4

卷



BAB

!

超声对灰渣铀的浸出效果影响

超声强化一级浸出与未超声强化一级浸出实

验结果示于图
"

(由图
"

可知"#

"

%不管是否超声

强化一级浸出过程&在
"8

内灰渣中铀含量下降

明显&但在随后的长时间范围内&铀含量下降趋于

缓和!#

)

%超声作用明显强化了一级浸出效率&使

一级浸出渣铀质量分数从
"'),\

降至
*'#!\

&而

且浸出速率也明显加快(这种强化作用可能是由

于超声使难溶的灰渣颗粒表面产生裂纹&提高了

硝酸与其反应的扩散速率与化学反应速率&从而

提高了铀的浸出效率(

5

$$$未超声&

6

$$$超声

图
"

!

超声与未超声强化一级浸出实验对比

_7

R

="

!

S%9

C

1/7:%0%227/:;&413870

R

W7;8.&;/1:%0731050%0?.&;/1:%0734081034940;

对超声一级浸出产生的尾渣进行二级浸出实

验 &结果示于图
)

(由图
)

可知&未超声对随后的

5

$$$未超声&

6

$$$超声

图
)

!

超声与未超声强化二级浸出实验对比
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R
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!
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C
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&413870

R

W7;8.&;/1:%0731050%0?.&;/1:%0734081034940;

二级浸出效果影响并不明显&而通过超声二级浸

出能使铀质量分数从
*'#!\

降至
*'")\

(

C

!

结
!

论

研究了含铀灰渣的多级逆流浸出工艺过程&

结果表明"

#

"

%含铀灰渣的预处理方式对溶解浸出效果

有明显的影响&

")* e

烘干预处理灰渣比
>**e

煅烧预处理灰渣更易于浸出!

#

)

%灰渣粒度对浸出过程无明显影响!

#

#

%含铀灰渣经一级浸出后&铀质量分数从

)*\

左右降至
"'@\

以下&接着的二级浸出渣铀

质量分数降至
*'>\

左右&三级浸出灰渣铀含量

变化不大!

#

!

%超声能明显强化含铀灰渣的溶解浸出过

程&使一级浸出渣铀质量分数从
"'),\

降至

*'#!\

&进一步超声强化二级浸出渣铀质量分数

可降至
*'")\

(
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