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D HDECMP2TBPΠ煤油萃取模拟高放
废液中的裂片元素工艺研究

叶玉星 ,吴冠民 ,朱文彬
(中国原子能科学研究院 放射化学研究所 ,北京　102413)

摘要 :实验测定了 22 %DHDECMP242 %TBPΠO K从模拟高放废液中萃取 Zr、Mo、Cs等裂片元素的分配

比 ,并在微型离心萃取器 (转鼓 <10 mm)串联台架上进行了从模拟高放废液中萃取裂片元素的工艺研

究。采用 6级萃取 ,2级洗涤 ,6级反萃 ,流比 AF∶AX∶AS = 1∶1. 5∶0. 5 ,BF∶BX = 1∶1 ,实验考察了裂片元

素的各级浓度分布。对 Zr、Mo的净化系数 DF分别为 3. 2、18 ;对 Rb、Cs、Sr、Ba ,DF > 103。
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Abstract : The dist ribution ratios of fission products , such as Zr , Mo , Cs etc. are measured

based on the single stage extraction experiments of simulated high2level liquid waste with

22 %DHDECMP242 %TBPΠO K. The extraction behavior of the fission products in simulated

high2level liquid waste is determined on miniature countercurrent centrifugal contactor cas2
cade (6 stages for extraction , 2 stages for scrubbing , 6 stages for st ripping , AF∶AX∶AS =

1∶1. 5∶0. 5 ;BF∶BX = 1∶1) . The experimental results show that in 1A extraction section ,

the recovery of RE’s (except for Y) is greater than 99. 9 % , while Rb , Cs , Sr and Ba are

nearly not extracted , the decontamination factor (DF) for Zr , Mo is 3. 2 , 18 , respectively

and is more than 3×10
2

for Ru and In.
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　　采用分离法处理核燃料后处理高放废 液[ 1～3 ]是当前国际上研究的热点之一。清华大



学和中国原子能科学研究院分别进行了三烷基

氧磷 ( TRPO)和 N ,N2二乙胺甲酰甲撑膦酸二
己酯 (DHDECMP)作萃取剂从高放废液中分离

锕系元素的一系列研究 ,并提出了概念流

程[ 4 ,5 ]。用煤油作稀释剂时 ,DHDECMPΠO K在

HNO3 萃取体系中易产生第二有机相。用二乙

基苯 (DEB)代替煤油作稀释剂虽可避免第二有

机相的生成 ,但 DEB 毒性较高 ,不宜在工程上

应用。一定配比的 DHDECMP、磷酸三丁酯

( TBP)和煤油 (O K)组成的混合体系在工艺过

程中既有 DHDECMPΠDEB 的优点 ,又不产生

第二有机相[ 6 ]
,并避免使用有毒的 DEB。90年

代以来 ,中国原子能科学研究院进行了用 DH2
DECMP2TBPΠO K从模拟高放废液中萃取锕系

和镧 系 元 素 的 研 究[ 7～10 ]。为 深 入 了 解

DHDECMP2TBPΠO K萃取锕系和稀土元素时

Zr、Mo、Cs、Sr等的行为 ,在微型离心萃取器串

联台架上进行用DHDECMP2TBPΠO K混合体系

从模拟高放废液中萃取裂片元素工艺试验。

1　实验部分
111　萃取剂及稀释剂

有机相为 22 %DHDECMP242 % TBPΠO K。

试剂纯化方法详见文献[5 ]、[9 ]。

112　模拟高放废液

浓缩 4 倍的模拟高放废液成分参见文献

[10 ]。在进行裂片元素的萃取实验时 ,模拟高

放废液中不加入 U、Np、Pu和 Am。

113　实验装置

实验装置为 14 级微型离心萃取器串联台

架 ,转鼓 < = 10 mm。每级液体体积存留量为

6 mL。采用 6级萃取、2级洗涤、6级反萃[ 9 ]。

114　实验流程及分析方法

本实验在研究萃取稀土元素的同时进行裂

片元素的行为研究 ,实验流程及实验方法同于

文献[9 ]。每级液体存留体积 6 mL。14 级共

84 mL ,各液流体积流速之和4. 5 mLΠmin。运

行 80 min后 ,流出液总体积约为 4个液体存留

体积 ,此时已达到平衡。分析离心萃取器水相

和有机相出口的稀土元素浓度 ,当稀土元素浓

度保持不变时 ,则已达到萃取平衡。实验装置

一般运行约 1. 5～2. 0 h。

本实验用稳定同位素代替放射性裂片元

素 ,其含量由北京大学医学部用 ICP2MS 测

定[ 11 ]
,酸度用定 p H碱滴定法测定[ 12 ]。

2　结果与讨论
211　裂片元素的分配比

采用 22 %DHDECMP242 % TBPΠO K从模

拟高放废液中萃取裂片元素的分配比列于表

1。从表中数据可知 : Zr、Mo 和 Pd部分进入有

机相 ,而 Rb、Cs、Sr、Ba、Ru、In很少被萃取。

表 1　裂片产物元素的分配比 D

Table 1　Distribution ratios of f ission products

元素
分配比 D

模拟高放废液 浓缩 4倍的模拟高放废液

Zr 0. 84 1. 40

Ru 0. 05 0. 04

Mo 0. 10 0. 15

Pd 0. 06 0. 48

In 0. 03 0. 03

Rb 0. 00 0. 00

Cs 0. 03 0. 02

Sr 0. 05 0. 04

Ba 0. 03 0. 04

　　注 :有机相为 22 %DHDECMP242 %TBPΠO K;水相为 2 种

模拟高放废液 (含 3 molΠL HNO3) ;相比为 1 ;温度 26 ℃

212　裂片元素的多级逆流萃取行为

为了减小高放废液储存罐的体积和降低储

存成本 ,高放废液在储存前需进行浓缩处理。

从节省有机萃取剂用量及萃取剂性能方面考

虑 ,浓缩 4倍的高放废液较为适宜。

在微型离心萃取器串联台架上研究了模拟

高放废液和浓缩 4倍的模拟高放废液中 Zr、Mo

等裂片元素的萃取行为 (萃取条件同于文献

[9 ]) 。裂片元素在各级中的浓度分布示于图

1 ,其净化系数 DF列于表 2。

从表 2可知 :对浓缩 4倍的模拟高放废液 ,

Zr、Mo、Pd的 DF 分别为 3. 2、18、8. 7 ; Rb、Sr、

Cs、Ba的 DF > 1 ×10
3

; Ru、In的 DF > 3×10
2。

因浓缩 4倍的模拟高放废液中的稀土总量比未

浓缩的大 4倍 ,有机相中萃取的稀土总量较大 ,

自由的 DHDECMP浓度相对减少 ,因此 ,对浓

缩 4倍的模拟高放废液 ,Ru、In、Cs、Sr等的 DF
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图 1　裂片元素在萃取段 A的各级浓度分布

Fig. 1　Concentration profiles of fission products

in stages of contactor A

a———模拟高放废液 ;b———浓缩 4倍的模拟高放废液

□———Zr (a) ; ◆———Zr (o) ;△———Ru(a) ; ▲———Ru(o) ;

□———Mo (a) ; ■———Mo (o) ;○———Pd(a) ; ●———Pd(o)

表 2　串联实验中裂片元素的净化系数( DF)

Table 2　Decontamination factor ( DF) for f ission products

元素
DF

模拟高放废液 浓缩 4倍的模拟高放废液

Zr 4. 1 3. 2

Ru 25 3. 1×102

Mo 17 18

Sn > 1×104 > 1×104

Pd 91 8. 7

In 87 3. 3×102

Rb > 1×104 > 1×104

Cs 4. 7×102 1×104

Sr 2. 1×102 2. 5×103

Ba > 1×104 1. 7×103

要大些。在进料液中加入一定量 H2 C2 O4 ,对

Zr的去污效果将得到改善[ 13 ]
,但对后续步骤有

无影响需进一步研究。

213　裂片元素的多级逆流反萃行为

以 0. 05 molΠL HNO3 为反萃剂 ,在离心萃

取器串联台架上反萃稀土元素时 ,Zr、Mo 等裂

片元素在反萃段 B 中的各级浓度分布示于图

2。反萃实验结果表明 :大于 90 %的 Zr、Mo、Pd

被反萃到水相中 ,仅有 30 %的 Ru反萃到水相

中。

图 2　裂片元素在反萃段 B中的各级浓度分布

Fig. 2　Concentration profiles of fission products

in stages of contactor B
□———Zr (a) ;◆———Zr (o) ; △———Ru(a) ; ▲———Ru(o) ;

□———Mo (a) ;■———Mo (o) ;○———Pd(a) ; ●———Pd(o)

3　小结
实验考察了用 22 %DHDECMP242 % TBPΠ

O K在微型离心萃取器串联台架上 (6级萃取 ,2

级洗涤 ,6级反萃)从模拟高放废液中萃取和反

萃取稀土时裂片元素的行为。结果表明 :对于

浓缩 4 倍的模拟高放废液 ,在稀土元素 (除 Y

外)的回收率大于 99 %的情况下 ,Rb、Cs、Sr、Ba

几乎不被萃取 ;Zr、Mo的净化系数分别为 3. 2、

18 ,Ru、In 的净化系数 > 3 ×102。采用该混合

萃取体系有可能在保证锕系和稀土元素回收率

的情况下对裂片元素进行一定程度的净化。
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高功率激光与等离子体的相互作用

The Interaction of High2Power Lasers with Plasmas

著者 :Shalom Eliezer。2002年英国 IOP出版社出版。

本书是等离子体物理学丛书中的一本专著。该套丛书由英国物理学会 ( IOP)出版 ,内容涵盖了波与非稳定性、

等离子体加工、湍流 ,以及磁约束聚变和惯性约束聚变等多种论题。

本书讨论了高功率激光与等离子体相互作用物理学———一个与基础物理学和应用科学都相关的学科 ,还讨论

了在激光脉冲持续时间内从低激光强度 ( IL≈109 WΠcm2 )到极高激光强度 ( IL≈1020 WΠcm2 )的高功率激光辐照。

同时介绍了激光吸收与传播、电子迁移现象与相关等离子波的分析 ,以及激光感应等离子体介质中的电磁场物理

学。

著者 Eliezer是西班牙马德里理工大学和以色列 Soreq核研究中心的物理学教授。他的研究领域涉及激光2等
离子体相互作用、核聚变、高压物理学、核物理学与基本粒子物理学等学科。此外 ,他还是美国物理学会会员 ,并获

得过以色列朗道物理学成就奖。
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