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#的还原反萃取行为!考察了
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浓度%两相接触时间%两相相比%反萃液硝酸浓度%
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浓度%有机相
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#还原

反萃的影响$结果表明(延长两相接触时间能显著提高
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#的反萃率!增加氨基羟基脲的浓度%降低

反萃液酸度%降低
(A

`

+

浓度%增加有机相
c

浓度和升高温度也对
DN

"

,

#的反萃率有一定的提高$采用

#G
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流程中
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#不同的萃取能力来

实现的!而选择合适的还原反萃剂是实现
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#的无盐有机试

剂!但其在较高酸度条件下对
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#还原速率

较慢!只有在低酸度%较高温度"约
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#和还

原剂大量过量的情况下才能满足工艺要求*
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因此选取新的还原剂以改善
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分离工艺是
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流程研究的重要内容$

氨基羟基脲是自行设计合成的一种新型的

无盐有机还原剂!分子式为
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其具有良好的亲水性!可快速还原
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本文研究硝酸水溶液中
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#的反萃行为!考察氨
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浓度%

两相接触时间%两相相比%反萃液硝酸浓度%

(A

`

+

浓度%有机相
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浓度和温度对
DN

"

,

#的

还原反萃的影响!并采用以
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为还原剂的
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级逆流反萃!对
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流程中
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工艺段
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分离工艺进行验证$
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实验
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实验方法
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还原反萃液在恒温水浴槽中恒温
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数示于图
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的测定(用液闪法测定
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进
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萃入水相!再以相同方法测定$
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结果与讨论
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#的反萃率随相接触时间的增加而提高$
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的反萃率为
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较大时!适当增加相接触时间可大幅提高
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#的反萃率$故实验采用的相平衡接触

时间为
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可知!随着相比增大!
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#再与氨基羟基脲进行还原反

应!使水相中的
DN

"

,

#转化为
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#!然后再
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!

$

由图
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d浓度的增大!
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的反萃率降低$这是由于
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与
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反应速率与
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d浓度的
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+

浓度的关系

示于图
G

$

由图
G

可知!随着
(A

`

+

浓度的增大!

DN

"

,

#

的反萃率降低$该现象有两方面原因(

#

#是由

于
R7I

与
DN

"

,

#的反应速率与
(A

`

+

浓度的

图
G

!

(A

`

+

浓度对
DN

反萃率的影响

T/

5

'G

!

1WW30-%W(A

`

+

%2U-4/

LL

/2

5

%WDN

*EB=

次方成反比*

##

+

!增加反萃液中
(A

`

+

浓

度!使得
DN

"

,

#在相同时间内被还原到
DN

"

(

#

的量减少!从而使得相应的反萃入水相中的

DN

"

,

#减少&

)

#是由于
(A

`

+

对
DN

"

,

#的萃取

有盐析效应和协萃效应!当
(A

`

+

浓度增加!

DN

"

,

#在
+*[:?D

)煤油和硝酸水溶液中的分

配比增大!也使得相应的反萃入水相中的

DN

"

,

#减少!从而使
DN

还原反萃率降低$由

图
G

表明(

(A

`

+

浓度的增加对
DN

"

,

#的反萃

率有 一 定 的 影 响!当
(A

`

+

浓 度 增 加 到

#E**.%&

)

P

时"相比为
!j#

#!

DN

"

,

#的反萃率

降低到
"!EG[

$因此!较低的
(A

`

+

浓度有利

于
R7I

对
DN

"

,

#的反萃$

B

#

R7I

浓度对
DN

"

,

#反萃率的影响

在室温为
)#l

!相接触时间为
C*U

!相比为

#j#

和
!j#

!

.

"

(A

`

+

#

Z*E!*.%&

)

P

时!分别用

.

"

R7I

#为
*E*#G=

%

*E*++B

%

*E*B*

%

*E#*

%

*E#B

%

*E)*.%&

)

P

%

.

"

R

d

#

Z*E!*.%&

)

P

的水相还原反

萃取
"

*

"

DN

"

,

##

Z*E=*

5

)

P

的有机相!

DN

"

,

#的

图
"

!

R7I

浓度对
DN

反萃率的影响

T/

5

'"

!

1WW30-%WR7I%2U-4/

LL

/2

5

%WDN

反萃率与
R7I

浓度的关系示于图
"

$

由图
"

可知!随着
R7I

浓度的增大!

DN

"

,

#
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的反萃率提高$在相比为
#j#

时!由于各条件下

DN

"

,

#反萃率均大于
CC[

!因此其反萃率基本无

变化&在相比为
!j#

时!在
R7I

浓度小于

*E*B.%&

)

P

时!随着
R7I

浓度的增大!

DN

"

,

#的

反萃率显著增加&当
R7I

浓度大于
*E*B.%&

)

P

后!

DN

"

,

#的反萃率受
R7I

浓度影响较小$图
"

表明(以
R7I

作铀钚分离"

#?

#中
DN

"

,

#的还原剂

时!其浓度为
*E#*.%&

)

P

为佳$

G

#铀浓度对
DN

"

,

#反萃率的影响

在室温为
)#l

!相接触时间为
+*U

!相比

为
#j#

和
!j#

!

.

"

(A

`

+

#

Z*E!*.%&

)

P

时!用

.

"

R7I

#

Z*E*B*.%&

)

P

%

.

"

R

d

#

Z*E!*.%&

)

P

的水相分别还原反萃取
"

"

c

"

)

##

ZBE*

%

#*E*

%

)*E*

%

+*E*

%

B*E*

%

C*E*

5

)

P

%

"

*

"

DN

"

,

##

Z

*E=*

5

)

P

的有机相!

DN

"

,

#的反萃率与有机相

中铀浓度的关系示于图
=

$

图
=

!

c

"

)

#浓度对
DN

反萃率的影响

T/

5

'=

!

1WW30-%Wc

"

)

#

%2U-4/

LL

/2

5

%WDN

由图
=

可知!随着有机相
c

"

)

#浓度的增

大!

DN

"

,

#的反萃率提高$在相比为
#j#

时!由

于各条件的
DN

"

,

#反萃率均大于
CC[

!因此其

反萃率基本无变化&在相比为
!j#

条件下!当有

机相中只含有
c

"

)

#

BE*

5

)

P

时!

DN

"

,

#的反萃

率提高
)[

$由此可见!有机相中是否含铀对

DN

"

,

#的反萃率有明显影响!有机相中含有

c

"

)

#!有利于
DN

"

,

#的反萃$原因是有机相中

含有
c

"

)

#后!使
:?D

)煤油中
c

饱和度增加!

通过排挤效应使反萃到水相中的
DN

"

,

#增加!

最终导致
DN

"

,

#的反萃率提高$

"

#温度对
DN

"

,

#反萃率的影响

在温度为
)GE*

%

+*EB

%

+BE*

%

!*E*

%

B*E*l

!

相接触时间
C*U

!相比
#j#

和
!j#

!

.

"

(A

`

+

#

Z

*E!*.%&

)

P

时!用
.

"

R7I

#

Z*E*B* .%&

)

P

%

.

"

R

d

#

Z*E!* .%&

)

P

的 水 相 还 原 反 萃 取

"

*

"

DN

"

,

##

Z*E=*

5

)

P

的有机相!

DN

"

,

#的反

萃率与温度的关系示于图
C

$

图
C

!

温度对
DN

反萃率的影响

T/

5

'C

!

1WW30-%W-3.

L

348-N43%2U-4/

LL

/2

5

%WDN

由图
C

可知!随着温度升高!

DN

"

,

#的反

萃率增加$产生该现象有两方面原因(

#

#随着

温度的升高!

DN

"

,

#的分配系数降低!导致水

相中
DN

浓度升高&

)

#随着温度的升高!

R7I

还原
DN

"

,

#的速度明显加快!温度每升高

#*l

!氨基羟基脲还原
DN

"

,

#的反应速率增

加约
#*

倍*

##

+

$由图
C

表明!在进行
c

)

DN

分

离时!适当升高还 原反 萃 的温 度!可 提高

DN

"

,

#的反萃率$

!D!

!

多级逆流反萃取实验

#

#多级逆流冷铀反萃实验

为了解所设定实验条件下铀和酸的各级分

布情况!进行了不含
DN

"

,

#料液的冷铀多级逆

流反萃实验!流程示意图及工艺参数示于图
#

$

实验设备采用混合澄清槽!混合室体积为

+.P

!澄清室体积为
B.P

!混合澄清槽内有机

相与水相相比约为
#EBj#

!料液流比为
#?Tj

#?7j#?̂ Z!j#j#

!混合室停留时间为
G*U

$

实验时!先以不含铀料液进行充槽
);

!然后加

入含铀料液!运行
);

后!每隔
*EB;

取一瞬时

样!运行
G;

后!停槽!采用负压设备抽取各级

样进行分析"

"Z)=l

#$

#?c

和
#?D

瞬时样品中铀和酸的浓度分

析表明!运行
)E*

后!铀酸分布已达平衡$平衡

后铀酸浓度的各级分布示于图
#*

$

在反萃段!铀在两相中的浓度均较高&硝

酸在有机相中的浓度较低!约为
*E*).%&

)

P

$

在补萃段!由于补萃剂
#?7

中硝酸浓度为

#+

第
#

期
!!

肖松涛等(氨基羟基脲在
DN43K

流程铀钚分离中的应用



图
#*

!

铀浓度和
R(A

+

浓度的各级分布

T/

5

'#*

!

I%2032-48-/%2

L

4%W/&3U%Wc829R(A

+

/2U-8

5

3U3K

L

34/.32-U

*EB*.%&

)

P

!提高了两相的酸度!有利于铀的

萃取!在混合澄清槽第
#G

级
#?D

的出口处!铀

浓度为
GE##.

5

)

P

!取得了满意的结果$在冷

铀实验中铀的收率大于
CCECC=[

!对铀的物料

衡算为
CCEC)[

!对酸的物料衡算为
C"EB[

$

)

#多级逆流铀钚分离反萃实验

通过氨基羟基脲与含
DN

有机相单级反萃

实验表明!氨基羟基脲可快速反萃有机相中的

DN

$铀钚分离反萃实验中!在含
c

有机相

"

#?T

#中加入
DN

!其他操作条件与多级逆流冷

铀反萃实验相同!运行
#;

后!每隔
#;

取一瞬

时样!运行
!;

后!每
*EB;

取
#

个瞬时样!运行

G;

后!实验结束$实验结果表明!混合澄清槽

运行
);

后达平衡$

#?c

中的
DN

浓度为

)*

'

5

)

P

!

DN

收率大于
CCECCG[

!物料衡算为

C=EB[

$平衡后钚浓度的各级分布示于图
##

$

图
##

!

DN

浓度的各级分布

T/

5

'##

!

I%2032-48-/%2

L

4%W/&3U%WDN

/2U-8

5

3U3K

L

34/.32-U

从图
#*

%

##

各级铀%钚%酸浓度的分布可

看出(在补萃段!

!

级补萃时水相中铀的浓度已

下降到
+*.

5

)

P

!收率已大于
CCECC[

!随着补

萃级数的增加!水相中铀浓度已下降不大&钚在

第
#

#

G

级的分配比均相近!水相中钚浓度均在

+E)

5

)

P

左右!有机相中钚浓度均在
*E)

5

)

P

左右!各级间钚浓度差别很小&硝酸在补萃段分

布情况与
DN

分布情况相似$

在反萃取段!有机相中的铀浓度无明显变

化!第
#G

级有机相出口浓度较低!水相中的铀

浓度第
"

#

##

级有明显增加!在第
##

#

#G

级铀

浓度相近&有机相中钚浓度第
"

#

##

级有明显

降低!在第
#)

#

#G

级钚浓度相近!水相中钚浓

度第
"

#

##

级有数量级梯度的降低!在第
#)

#

#G

级钚浓度相近&有机相中硝酸浓度第
"

#

#+

级有明显降低!在第
#!

#

#G

级浓度相近!水相

中硝酸浓度第
"

#

#)

级有明显降低!在第
#+

#

#G

级浓度相近$

根据
c

)

DN

分离实验数据可计算出(铀中

除钚的分离系数
7T

DN

)

c

Z)E=b#*

!

!钚中除铀

的分离系数
7T

c

)

DN

ZBECb#*

!

$

E

!

结论

#

#

R7I

能快速将有机相中的
DN

"

,

#反萃

到水相!

DN

"

,

#的反萃率随相接触时间的增加

而提高$

)

#延长两相接触时间%增加氨基羟基脲的

浓度%降低反萃液酸度%降低
(A

`

+

浓度%增加

有机相铀浓度%升高温度和降低相比可使

DN

"

,

#的反萃率提高$

+

#采用
#*

级反萃%

G

级补萃的混合澄清槽

进行
#?

工艺的
c

)

DN

分离验证!在
#?Tj#?7j

#?̂ Z!j#j#

时!取得了良好的
c

)

DN

分离效

果!铀中除钚的分离系数
7T

DN

)

c

Z)E=b#*

!

!钚

中除铀的分离系数
7T

c

)

DN

ZBECb#*

!

$

因此!

R7I

能够实现
c

%

DN

分离!其在
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DN43K

流程中具有良好的应用前景$
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