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本文研究了铀牡萃取分离条件
。

采用��拓磷酸三丁脂�����
一

煤油作补萃荆
，

稀硝酸作反萃荆
，

常温操作
。

应用串级实验
，
确定了 �� 槽的反萃段和补萃段的萃取理论级数

、
流比和反萃剂的酸度

，

同时测得了铀牡的净化系数
。

铀中去社的分离系数����
，
油的收率���

�

�多
。

关键词
� ��，�� 皿���

�，��� 裂变产物 萃取分离 ���

一
、
��� 舀

牡作为一种谱在的核燃料
，
正在被世界 各国所重视

〔 ‘，。

牡的水法后处理工艺
，
国外大多采用以磷酸三丁醋 �����萃取为核心的所谓 ������流

程
‘，，。

该流程的��槽主要作用是使铀牡分离系数和铀的收率达到一定的要求
。

本工作以酸性

������ 流程 �� 槽出口的���为进料液
，
应用串级实验研究了 ��槽铀牡萃取分离的条件

，
同

时也测定了 ��槽铀牡对裂片和镁的净化系数
。

铀牡的分离工作
，
文献有不少报道

，
目前常用的反萃方式有双酸

【�，‘，和单酸
‘ “一，

两种
。

操

作条件上有采用升温
〔‘ ，�，和常温两种

〔�一 “ ，
�，。

反萃取一般都用稀硝酸
，

也有报道采用稀硝酸铝

溶液的 “ ，。
补萃剂常见的有高浓

�“ ， ‘ ’
���

�

�俘臼����和 �� 帕���
【“ 一，，

当采用高浓补萃剂时
，
通

常都用双酸方式反萃
。

本文采用 ��帕����煤油作补萃剂
，
稀硝酸单酸反萃

，
常温操作

，
用批式逆流串级实验

确定了 ��槽的铀社萃取分离条件
。

二
、

实 验

�
�

试剂

硝酸让
，
工业纯

，
上海跃龙化工厂产品

� 硝酸铀酞
，
化学纯

，
捷克进 口 ， 磷酸共丁酷

����，�，

上海试剂厂产品， 煤油
，

上海特种煤油
� �� 呱���煤油

，
按体积配好后

，
用 �

�

�肠

�����。
洗涤三次

，
用 。 �

������ ��仇 洗二次
，
用蒸馏水洗至中性

�
其它试剂均为分析纯

。

�
�

料液 ����或 ����

����� 槽冷 串级实验的 ���� ���人
一

�配制的 ���料液任��〕� �
�

���������
，
�� 〕二 ���

拜����
，
�����

�〕 二 �
�

�������� ����� 槽净化串级实验的 ���� ���模拟的热串 ��� 与���

的棍合物
。

示踪剂
����� 及裂变产物

’����
、 ’ ”�卜

，���均由中国原子能科学研究院供给
。

�
�

分析浦定方法

大 �代社采用 ���� 络合滴定 � 微量牡
，
水相用牡试剂比色法

，
有机相用社试剂互溶 比

色
。

少�瞬铀采咐钒酸按滴定法和极谱法
� 微量铀用反相分配色层分离

，
铀试剂 ���比色及极谱

法
。

酸度分析用 �� 滴定 ， 裂变产物及
，“ ��用多道 �能谱测量

。

‘
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�
�

实验方法

串级实验是模拟混合澄清槽运转的一种实验方法
。
�� 槽的示意图见下图

。

图中表示�级反

萃 �级补萃
。

用带磨 口的萃取管替代棍合橙清槽的各级
，
按拟定的理论萃取级数

、
流比及萃

取工艺条件进行逆流萃取
。

每个萃取管手摇�
�

�分钟
，
离心 �分钟

，
常温操作

，
达�。一�。 。排

，

批式逆流萃取各级达到平衡
，
分析各出口液流组分和各级组分

，
然后按如下式子计算铀牡的

分离系数 �
�

�
、

铀的收率 加和 �� 槽的净化系数 刀
�

�
。

串级实验分不加裂变产物和
����� 的

冷 串实验和加裂变产物和
�，��� 的热串实验两种

。

注卫���
�

��� 注����� 二���氏��

�� ��� ���

补 萃段
�����

�

��
反萃段

������
�

���

图 ��槽示意图

���一补萃剂 ����多���� ����即 ����一料液 ���一反萃剂�稀硝酸� ����含 ��的�一水相出口

” 勺 �
一
有机相出口 � 括号中的数字表示流比� 补萃段 �级� 反萃段 �级

�
�

��
〔���

，��
�〔�〕���

�〔���〕，�。 �〔�〕，���
·

�

�卫��含

���

式中
，
���〕��� 、 【�〕���分别表示 ��槽进料液���中针和铀的浓度 � ���〕�。 � 、 〔�〕，��分别表

示��槽有机相出 口液流中牡和铀的浓度 � �� 〔����� ����
、 」������

。

�流比�
，
当

�二�时
，
��〕���，��〕，��，

这样式���可近似写为
�

�
�

�����〕�����〔���，�二
·

�� ���

铀的回收率 刀。
为

�

，一�
‘ � ��〕��� ·

�

〔�〕��� �
� ‘ ” 。 ”

���

式中
，
流比 �� �����

。

������
。 。

对社的净化系数 �
�

� 为
�

�
。

��
核素在 ���中放射性比度

核素在 ��� 中放射性比度
� � ���

式中
， �������

口

������
。

�流比�
。

同样求铀的净化系数只需将���式分母中 ��� 换成 ���
，
同时流比 �一

本实验所用核素指
����� 和长寿命裂变产物

�“ ��� 和
’ �
��二�����

�����
。

�����
， “

三
、

结果和讨论

表 �列出了�次冷串实验的条件和铀社分离的结果
。

表中所列 �
�

�和 刀� 值均为四次串

级实验的平均值
，
实验 �和实验 �的结果表明反萃取剂的酸度对铀牡分离有很大影响

。

在其

它条件不变下
，
改变 ��� 的酸度

，
如从 �

�

������ ���
。
降为 �

�

��������仇
，
则铀牡的

分离系数 �
�

�就从��提高到��
，
但降低酸度使铀的收率 ” � 略有下降�从”

�

�肠降为��
�

�帕�
。
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在反萃剂酸度和其它条件固定下
，
反萃剂 ��� 对进料液 ��� 的流比对 场 和 �

�

� 的 影

响可从串级实验 �和 �看出
，
如流比从�

�

�提高到�
�

��相对 ���� �而言�
，
则 �

�

�从��增至

��
，
但 ，。

略有下降�从��
�

�肠降至��
�

�帕�， 反之
，
若反萃剂流比减小

，
则 �

�

� 减小而 刀。
增

大
，
选流比 ��� ����一 �

�

���和反萃剂酸度 �
�

������ 时
，
在足够的理论级数条件下

，，� 可达

到 》 ��
�

�帕
，
�

，

�����
。

表 �列出了铀在各级的平衡分配数据�实验条件同表 �中实验 �一样�
，
由表 �数据可知

，

选用 。 �

������ ���，
作反萃取

，
铀回收率 场���

�

�呱
，
以 。

�

������ ����

作为反萃剂是适

宜的
。

表 � �� 槽铀牡分离冷串级实验结果

实 …
着�

流比和加料位置

���

〔��〕
�件�����

���
�拜�����

…‘
�� …分离系数

下而了�
“ ��

�一
�

「“
毛

����������
�������平均值�

铀收率加

�平均值�
备

� � � ��
�

� ���
�

�多 ���为放置 �个半月 的���

个 个
��� ���

��
�

����
�

��

��
�

�� ��� �
�

�防
�
一个
‘

���

��
�

��
�

�

� � ��
�

� ��
�

�多 ��� 中有少量絮状沉淀

�

个
��

�

��
，

�� ��� �
�

�汤 �
�

� ��
�

� ��
�

�多

�� ��

��� 中有少量沉 淀
，
隔 夜

后
，

所有���出口 管中皆出

现沉淀
�

形状同���
。

个��

��
�

�� ��� �
�

��� �
�

� ��
�

�多
个��。

占
个

�

����
�

�� …
��了

���为隔置三周的 ���，
无

絮状沉淀产生

多
性�

�

�
�

���
�

�� �架弓 �
�

��� �
�

� ��了�
个 个

���是人工 配 制 的 �模 拟

����无絮状沉淀
��

�

����
�

�� ��
个
吕

���人工配制�无沉淀产 生�

个
�

����
�

��
个

��
�

��

��
�

�� 邵� �
�

���

���人工配制�无沉淀产生�

…
�

个��

�

列川���一�����
��一
��引川�一
、

引﹁钊州川

。 �一 万一
�

「
�

一飞一下 � … … …
� � � �

�

� ���� ���人工配制�无沉淀产生�

个 个
��

�

����
�

��
个

��
�

��

��
�

�� �妈 �
�

���

�
�

� ��� ���人工配制�无沉淀产生�引一
� � � �

�
�

�

�
�

�

���� ���人工配制�无沉淀产生�

个 个

��
�

�����
�

��
个

��
�

��

��
�

�� 发沼 ��
�

���

���

����
�

�陌陌

����
�

�陌陌

����
�

�绍绍

���人工配制�无沉淀产生�

��一
�

表 � 铀在各级的平衡分配数据气件�����

级级 数数 ��� ��� ��� ��� ��� ���� ����

水水 相 〔�」 ’
��� ���� 肠肠 ����� ���� ����� �����

有有书�相 ��〕 � 一一一一一一一一一一一一一一一一一一一 ������������� 昭��� 巧���� �����

�

分离条件同表 �中实脸�
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表 �列出了牡在各级的平衡分配数据�实验条件同表 �中实验��一样�
，
由表 �数据可看

出理论级数对铀针分离的影响
。

如反萃段采用 �级理论级数
， �

�

� 值就不够高 ，如选 �级便

可达到 �
·

�����
。

表� 牡和硝酸在各级的平衡分配数据
爷

二

级 数
�

‘ 」�

�
�

�
‘
�

”
�

�

�
‘ � � …�

�
‘ “ …“ �‘�

�…翻勿司川赢牛奋一之韶
赢

几 ����� �
， 。 � 。

� �。 。 。 �
� �。 。 � 。

�
、 。 。 二 �

�
。 ， �

川
。 ， ， ，

咋刁 � 于�
�一，
�

， 、 � � ‘ �

�刁 � � ‘ 口
� ‘ 乙 一 ， ‘ 口

�

己� � 一
�

一 �‘ �

�沙 ��
�

刁乙� � �上�

机 巴岑竺毕一一牛一一卜�一卜一一井一
一
一一导

一一
一

一一一一一一干一
一

相 �军�
，
�

，

� ��
�

��。 � ��
�

��� ，
��

�

��� � ��
�

���� ��
‘

���� ��
�

韶、

�、�
� ‘�，， � � � � � � � � � � � �

�

分离条件同表 �中实验��

实验发现 ���料液放置时间对铀牡分离的影响很显著
。

搁置时间愈长愈难分离
。

放置近

一个半月的 ���作为 �� 槽料液时
，
在出口有机相 ��� 中有少量絮状沉淀物产生 �存放 �周

的 ���作为 ��槽料液时未观察到絮状沉淀现象产生 ， 使用人工配制的 ��� 作为 ��槽进料

液也无此现象发生 � 在同样条件下
，
应用新配制的 ���作料液

，
测得的 �

�

尸值较之
“
陈化

’

的料液相比
，
要提高一个数量级�见表 �中的实验 �

、
�和 �的数据�

。 “
陈化

”
的���会导致

牡在 ���一煤油中的保留
，
这可能是 ���降解产物

，
如 ���之类与牡作用的结果

。

补萃剂 ���对进料液 ��� 的流比大小对 场 和 �
�

�有影响
，
如固定 ���浓度和其它条

件不变
， 勺二随补萃剂对料液的流比增加有上升趋势�见表 �中实验 �

、
�

、

��与�的数据�
，
增

大 ���对 ��� 的流比对净化系数��� 的提高也是有利的�见表 �所列出的热串级实验数据�
。

因此流比选为 �������� �
�

�� ��是合适的
。

表 �列出的是加裂变产物和
���

�� 的热串级实验数据
，
由表 �可看出

， �� 槽对铀社的净

表� 扭槽热串级实验的净化数据

�二
���

� �
� � �

�
�

· �

�
’

�
实 验 条 件 比

�、 〕�����
�

��一��
�，一��

�
，

妙�
�

�
’ “

花猛�
�二 � ��� �备 注

����� ��拼�� �〔��� ������‘������‘ 刁，石一

�一
�

一
�

不�一��
‘

一��不二�二��户��一一一气一一�一���产二二二� �
� ���� ���� ���� ���� ����

、 “ 犷世
�

�
��，�，

�
工��� ，，

一晚石二 �
�了，� 。

�
�。 。� 一、

��
一 �

一—干一斗�
么一‘ 卜一召一‘ �业塑仁月�二井粤止毕二共匕些卜

一

一
�继秒毛旦哗理反军�

一
�
。 。 �丫卜

��丫�，
。 。 丫

一 一
� � 】 ���为

��� ���全��

鲜 �交� �。 ��
�汽� �� � �

一
’

一
‘ ’

广
‘

一
‘ ’

�
一

’ “ 一 ‘ ’

��
�
� ， ，

��
，
��

����
。
� � ��� 槽净

一� ， 门
。
� 鱿���

�

� ， 占
·
�叫 一 儿 �� 」�

·

一
一

� 、 、 叫

一
占

“ �
� 、 、 占 � 一 上��甘 ‘ � — ��份

子六， 刃人

属
二竺广层�

一一
� � ��

‘
� ��

弓
� ��

�

一
� � � � �介竺咨

�
’ “ ��‘ ” ” ‘

�圳” ’

�一斗
�一

�

匕一
�

共丰一斗
�一毕一牛一斗一�军一华一止一卫塑二竺

一
、 、 ，

� � 一 一

一 一
� �

一
� � � � ���� 为

�轶子卜率
， � 级汉

一
� �

一
� � � � � � �人工配

一
� 仁

�

� �
�

�

一
� � � �制的带

一
� � � �

�
� � �

�
� �

��
·

��引�
�

�����
�

��州
�

�
�

�
�

�
�

卜 � �裂变产
�涉了

�

艺。����� ��
�

艺� �

卜
� �” � 卜� � � ������ � � �

�

� �物的

� �

一
�少 ���

‘

���
，

一
� � � � 】���和

�

� �
�

��
�

� ��

一 一
� � 【 � � � � � �热串级

�乃����� ��” 入 �

一 一
� � � �

一
� ����的

卜升一一�一一一一干一斗一州一一舟一斗一一卜一斗一
�
匕一一鱼宜鱼

�

二毯�乒飞双�
�

�
� � �

�
� �

� ��
�

��州�
�

���尽
�

盯州 � �
�

�

一
����同

�����
，

艺����� �各了
�

�匀���明 ��
�

艺� �
，
� �

，
� �

， 。 ��� � � � �
�

� ��即���
�

��� �一
� 二 。

���
�

� � � �
‘ �

�
‘ �

�
‘ �

� � � � � � �头撇
乙

实验号

�
��������‘������
�
��������

��
���

�

…�
几，���几��

�占�山勺�

净化系数为三次以上串级实验的平均值
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化系数是很低的
。

表中测得的净化系数 �
�

�值为三次以上热串级实验的平均值
。

四
、

结 论

本文应用串级实验研究了劝��
�� 流程中 �� 萃取槽铀牡分离的影响因素

，

确定了铀牡分

离的条件
�

萃取理论级数为 �级反萃 �级补萃 ， 流比为 ���
�������� “ 。 �

�尔 ��。
�

�� 反萃

取剂酸度为 。 �

������ ����� ���为��帕��卜煤油
� 常温操作

。

在此条件下
，
测得 �� 槽铀

的回收率刀
�
���

�

�呱
，
净化系数 �

�

������ 对牡线来说
， ‘ 。 ��� 的净化系数�

�

尸 为 �
， ’
吃�

一����为�
�

�一�
�

�
， ��，
�� 为��

， �� 槽的净化系数比较低
，
如对 ��� 和 ��� 有较高的 净化

要求
，
则需进一步采取净化措施

。

料液的存放时间对 �
�

�影响很大
，

料液存放时间长后
，
由于让在有机相中有保留

，
会导

致铀针分离的恶化
。

参加本工作的还有中国原子能科学研究院邓宗利同志� 我分析组的同志为我们分析了样品
，

特此致谢
。
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这个比率将迅速增大
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其饱和

收集量在 ����� 的能量下
，
该值要大于 ��
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���

。

因此在这样轻的离子注入时
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注入杂质

溅射的影响可以不必担心
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�
�

溅射的影响也表现在除去了一定厚度的靶原子上
。

溅射的去除厚度 �与溅射系数� 的

关系由下式给出
�

�二 ��
�
��

。
��

这里 � 。
为注入剂量

。

一般来说金属离子注入所采用的剂量为 �� ��
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’
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时

。

对
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而在凡 中的饱和收集量仅为

注入剂量的�
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�

�肠
。

由此可见
，
离子束材料改性的研究需要高能强束流离子注入机

。

从而得到注入层深且饱和收集量大的效果
。

本工作是在黄祖洽教授指导下完成的
，

在此表示感谢
�

本工作得到国家自然科学基金委员会的资助
�
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