(12) BAN MO TA SANG CHE THUOC BANG POC QUYEN SANG CHE

(19) Cong hoa xa hgi chi nghia Viét Nam (VN) (11)
CUC SO HU'U TRI TUE
1-0041857

C22B 59/00; C22B 60/02; C22B 3/08; (13) B

2020.01
GO 0B 3126
(21) 1-2021-05359 (22) 30/08/2021
(45) 25/12/2024 441 (43) 25/11/2021 404

(73) Vién Khoa hoc Vit li¢u, Vién Han 1am Khoa hoc va Cong nghé Viét Nam (VN)
Vién Khoa hoc vat liéu, sb 8 Hoang quéc Viét, quan Cau Giéy, thanh phé Ha Noi

(72) Pao Ngoc Nhiém (VN); Nguyén Thi Ha Chi (VN); Pham Ngoc Chuce (VN); Cao Van
Hoang (VN); Doan Trung Ding (VN); Nguyén Quang Béc (VN); Nguyén Thi Diéu
Cam (VN); Nguyén Vii Ngoc Mai (VN); Duong Thi Lim (VN); Dinh Quang Khiéu
(VN).

(54) QUY TRINH CHE BIEN QUANG MONAZIT

(57) Sang ché dé cap dén quy trinh ché bién quing monazit thanh cac cac dung dich nitrat
bao gdm cac bude:

tao ra dung dich mubi nitrat clia tong cac nguyén to hiém, urani va thori c6 nong do axit
nitric tir 0,3M dén 0,7M va xeri tOn tai & dang Ce**;

tién hanh chiét tach thu hdi urani, thori va tong nguyén té hiém bang chiét v6i tac nhan
chiét 13 tri-n-butylphosphin oxit (TBPO) trong dung méi toluen véi ty 1& pha v6 co/pha hitu
co tir 1/1 dén 1/4 (theo ty 18 thé tich) dé thu dugc pha hiru co chtra xeri, urani, thori va tong
nguyén té hiém; va

rira giai pha hiru co bang axit HNO; v6i cac ndng do khac nhau dé thu duogc nitrat tong
dat hiém (I1I), Ce(NO;)s, UNO5), va Th(NO;), c6 db tinh sach cao.
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Linh vue k§ thuit duoge dé cap

Sang ché lién quan dén linh vyuc ché bién khoang san, cu thé 13 ché bién
quang monazit thanh c4c dung dich nitrat chtra cac nguyén t6 hiém va nguyén to
Xa, lam nguyén liéu cho cdc qua trinh ché bién sau phia sau. Quy trinh nay dic

biét thich hop dé ché bién quang monazit Viét Nam.
Tinh trang ky thuit cia sang ché

Trén thé gisi quéng monazit c6 trit luong khoang 14 triéu tin, tap trung
nhiéu nhét & MY, Sri Lanca, Uc, Brazin va An D4. Tai Viét Nam quing monazit
duoc tim thdy tai cdc tinh ven bidn mién trung. Quang monazit & nudc ta 13
quing céat ven bién thuong di kém voi cac khoang vat nhu ilmenit, zircon va
rutil. Khoéng vt monazit ciia nuéc ta 1a khoang vat Ce-monazit, thanh phéan
chinh 1a khoang 45-48% xeri, 24% lantan va khoang 17% neodium, ngoai ra con
chtra khoang 4% thori va lugng rdt nho urani. Vién Khoa hoc vét liéu — Vién
Han 1am khoa hoc va Céng nghé Viét Nam, Vién Cong nghé xa hiém da nghién
clru vé coéng nghé phén hiy monazit bing kiém hodc axit & quy mo pilot. Tuy
nhién, hiéu suét thu hdi nguyén t6 hiém phu thudc rit nhidu vao kich thudc hat,
hat cang nhé thi hiéu suét cao, kich thudc hat vao khoang (0,14 — 0,17 mm) thi
hiéu suét thu hdi chi dat hai phén ba so véi kich thudce hat 0,04 mm. Thoi gian
phan tng dai 1én dén hon 8 gié hiéu suét phan hity méi dat c6 93%. Téng hiéu
sut thu hdi nguyén té hiém tir qué trinh phan hiy cho dén mubi nguyén t6 hiém
clorua dat 70% va ham lugng Th van con trong sén pham 13 0,05%. Trong qua
trinh xr Iy mét tan quéang con phat thai luong 16n dic biét 1a thai Th — U, viéc
chon chét thai nay 1a mot vAn dé 16n va phuc tap. Viée chiét tach thu hdi thori va
urani trong qua trinh x& Iy quing monazit 1a rat can thiét va cé y nghia ddc biét
d6i voi moi truong va xa hoi. Hon nira, trong cac quy trinh da biét cac chét can
thu hdi thuong cé do tinh sach thap, dan dén giam hiéu qua kinh té ctia qua trinh

ché bién quéng.
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Ciing da biét quy trinh chiét gidn doan ngugc dong dé chiét tach nguyén td
hiém v6i cac tac nhén chiét khac nhau nhu triphenylphotphin oxit (TPPO), axit 2
— etylhexyl 2 — etylhexyl photphonic (PC88A), axit di-(2-ethylhexyl) phosphoric,
v.v., tir tong oxit dat hiém. Quy trinh chiét tach da thé hién duoc cac wu didm ndj
bét so vdi cac quy trinh phan tdch khéc, tuy nhién cac quy trinh chiét tach nay cé
diéu kién van hanh phtc tap, phu thudc vao thanh phan nguyén liéu dau vao.
Diéu nay lam cho mai quy trinh chiét tach thudng luén can su khao sat ki nguyén

liéu dau vao va hiéu chinh trong van hanh.

Do d6, ¢6 nhu cau d6i véi quy trinh ché bién quing monazit don gian, tach
riéng ra dugc cac nguyén t0 xa urani va thori dé thuén loi cho qué trinh bao
quan/luu trt nguyén td phéng xa, tranh 6 nhiém moi truong, va thu duoc cic

nguyén t6 hiém c6 do tinh sach duoc cai thién.
Ban chat ky thuit clia sang ché

Muc dich cua sang ché 1a dé xuit quy trinh ché bién quang monazit, dac
biét thich hop 1a monazit Viét Nam nhim khic phuc han ché cta cac quy trinh da
biét.

Dé dat dugc muc dich trén séng ché da tap trung nghién ctru dic tinh cta
thori, urani va xeri. Tr d6 tim ra duogc diéu kién t6i uu cua qué trinh chiét tach
thu hdi thori, urani va xeri sach dé hoan thanh sang ché. Cu thé, sang ché dé xuit
quy trinh ché bién quang monazit thanh cac cac dung dich nitrat bao gdm cac
budc:

(i)  taora dung dich mudi nitrat ctia téng cac nguyén t6 hiém, urani va thori c6
nong d¢ axit nitric tir 0,3M dén 0,7M va xeri tdn tai & dang Ce**;

(if)  tién hanh chiét tich thu hdi urani, thori va téng nguyén té hiém bang chiét
v6i tac nhan chiét 1a tri-n-butylphosphin oxit (TBPO) trong dung méi toluen véi
ty 18 pha v6 co/pha hitu co tir 1/1 dén 1/4 (theo ty 1¢ thé tich) dé thu dugc pha
hitu co chira xeri, urani, thori va téng nguyén 4 hiém:; |

(iii) rtra giai pha hitu co bang axit HNO; 1M dén 3,5M dé thu tong nguyén tb

hiém trong pha nuéc va urani, thori va xeri trong pha hitu co;
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(iv) tiép tuc rtra giai pha hitu co bang hdn hop dung dich H,O, va axit HNO;
4M dén dudi 6M, dé thu duge pha nude chita xeri ton tai & dang Ce®* va pha hitu
co chtra urani va thori.

Theo mot phuong 4n khac, quy trinh theo sang ché con bao gbm budc:
(v)  tiép tuc rira giai pha hitu co bing axit HNOs; 6M dén dudi 8M d8 thu duogc
pha nudc chira thori va pha hitu co chira urani;

Theo mét phuong 4n khac, quy trinh theo sang ché con bao gbm budc:
(vi) tiép tuc rlra giai pha hitu co bing axit HNOs; 8M dén 10M dé thu duogc pha
nudc chira urani.

Theo mot phuwong 4n khéc, buée (i) dugc thuc hién bang cach:
- hoa tach tinh quang monazit bang axit H,SO, diic bang cach bd sung tinh
quang monazit vao axit sulfuric véi ty 1& quing/axit sulfuric tir 1/2 dén 1/6 (theo
ty 16 khoi luong); tién hanh khudy va gia nhiét & 170°C dén 200°C trong thoi
gian tir 4 dén 6 gior dé hoa tach téng cac nguyén t6 hiém, urani va thori;
- chuyén hén hop dung dich thu duge vao bé hoa tich chira nuée, hdn hop
dung dich téng nguyén 6 hiém véi nuée theo ty 18 vé thé tich tir 1/1 dén 1/5, sau
d6 loc dé thu dung dich chtra téng nguyén tb hiém, urani va thori;
- tao ra tinh thé sulfat chira tong nguyén té hiém, urani va thori bang cach
thém Na,SO, vao dung dich chira tong nguyén t§ hiém, urani va thori, vira thém
vira khudy déu cho dén khi pH bang 1,0 dén 1,5 thi dung lai, gitt phan tmg trong
1 gid, sau d6 tién hanh loc bd phan dung dich va thu phén tinh thé sulfat nguyén
t6 hiém, urani va thori;
- b6 sung tinh thé sulfat nguyén t6 hiém, urani va thori vao cho dung dich
NaOH c¢6 néng d6 1,5M dén 3,5M & tao ra hydroxit nguyén t6 hiém, hydroxit
urani va hydroxit thori, sau d6 loc thu phan két tia hydroxit; va
- tién hanh hoa tich két tia hydroxit bing axit HNO, sau khi tan hét két tia
didu chinh néng do axit HNO; trong dung dich vé& 0,3M dén 0,7M bing dung
dich NH,OH.

Theo mot phuong an khac, lwvong TBPO trong toluen nim trong khoang tir
15 dén 25% thé tich, t6t nhat 1a 20% thé tich.
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MG ta chi tiét sang ché
Trong cédc giai phdp da biét, xeri duoc tach ra cung v6i nhoém lanthanit
(c4c tong hiém hod tri I1I), c4c thori va urani duoc thai bé do ¢6 ham lugng thép,
diéu kién tach loai khic nghiét. Giai phdp cta sang ché c6 thé khic phuc cac
nhuoc diém nay, trong d6 quing monazit dugc ché bién thanh cic mudi nitrat
riéng biét c6 do sach cao, dé sin sang cho cac budc ché bién sau tiép theo, cu
thé, quing s& duoc ché bién theo huéng tép trung thu xeri, cac nguyén t6 xa bao
gdm urani, thori; va téng céc dét hiém (I1D).
Quy trinh theo sang ché bao gdm c4c budc co ban:
(i)  taora dung dich muébi nitrat ctia téng cac nguyén t6 hiém, urani va thori
cod néng dd axit nitric tir 0,3M dén 0,7M va xeri tdn tai & dang Ce**;
(i)  tién hanh chiét tach thu hdi xeri, urani, thori va tong nguyén td hiém
bang cach chiét véi tic nhan chidt 1a tri-n-butylphosphin oxit (TBPO)
trong dung moi toluen véi ty 1& pha vé co/pha hitu co tr 1/1 dén 1/4
(theo ty 1& thé tich) dé thu duoc pha hitu co chira urani, thori va tong
nguyén t6 hiém;
(iii) rura giai pha hitu co bang axit HNO; 1M dén 3,5M dé thu tong nguyén
t6 hiém trong pha nu6c va urani, thori va xeri trong pha hitu co;
(iv) tiép tuc rira giai pha hitu co bing hdn hop dung dich H,O, va axit
HNO; 4M dén dudi 6M, d thu duoc pha nuée chita xeri ton tai & dang
Ce*" va pha hitu co chtra urani va thori.
Tao ra dung dich muéi nitrat ciia tong cdc nguyén té hiém, urani va thori
Thong thuodng, trong céc quy trinh thuy luyén véi axit, xeri dugc hoa tach
ra ¢ dang ion (IIT) va thu cing hdn hop c4c lantanit khAc. Trong sang ché nay,
xeri can dugc dua 1én hod trj (IV) dé thuén loi cho qua trinh lam tinh sach, tuy
nhién ¢ 6n dinh dung dich nay, néng d6 axit nitric trong dung dich cin duoc gitr
¢ khoang tlr 0,3M dén 0,7M, t5t nhét 1a 0,5M. Néu ndng do axit duéi 0,3M thi
mot luong xeri s& tOn tai & trang thai hoa tri (III) va khong dugce tach ra triét dé,
dan dén hiéu suét thu hdi xeri thép. Néu né)ng do axit trén 0,7M, dic biét 13 trén

IM thi s& gdy kho khan cho qua trinh chiét tach phia sau.
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Vige tao ra dung dich nitrat chira téng cac nguyén t6 hiém, urani va thori
c6 thé duoc thuc hién theo céch bat ky d& biét mién sao tao ra dung dich theo yéu
cau. Tt nhat, dé tdng do tinh sach cia céc san phidm, viéc hoa tach tinh quang

monazit thanh dung dich nitrat nhu trén duoc thuc hién theo cach sau.

Tinh quéng monazit, thuong c6 ham lugng nguyén t§ hiém khoang 55 —
60% khdi luong, duoc nghién min c6 kich hat < 74 um, dugc khqu tron lién tuc
véi axit sulfuric dic. Nong d axit 16n hon 90%, t6t nhat 1a 93%. Théng thudng,
mdot luong nhd nude duge bd sung trude vao tinh quing dé 1am uét trude khi bd
sung tlr tir axit sulfuric dic. Ty 16 khéi lugng gitta quing va dung dich axit
sunphiric ndm trong khoang tir 1/2 dén 1/6 (theo ty 18 khéi lugng); t6t nhat 1a ty
1& 1/3. Hon hop duge khudy lién tuc va gia nhiét trong khoang nhiét do ttr 170°C
dén 200°C trong thoi gian tir 4 dén 6 gio, t5t nhit 1a khudy trong 6 g10. Phan ing
chuyén hoa tinh quang monazit theo phuong trinh phan tng chinh nhu sau:

t°Cc
2LnPO4 + 3H,SO4— an(SO4)3 + 2H3POq,

(U, Th)s(POy)s + 6HsSO4—s3(U, Th)(SO4)s + 4H;PO,

Hoén hop bun thu duge sau dé dugc chuyén qua bé hoa tach, sau d6 thém
nude c6 nhiét do khoang 30°C vao bé hoa tach. Ty 1€ nuéc thém vao cho qua
trinh hoa tach nim trong khoang tir 1/1 dén 1/5 (theo ty 18 thé tich) so véi hdn
hop bun thu duge, ty 18 hon hop bun/nuée tét nhét 1a 1/5. Khay tron déu hdn hop
roi dé yén trong khoang 6 dén 14 gio.

Qua cac khao sat thuc nghiém, diéu kién hoa tach tdi vu dé duoc hiéu suét
hoa tach tir 88,68 dén 90,52% la & nhiét d6 200°C, ty 1& quing monazit/axit
sulfuric la 1/3, thoi gian phéan ung 13 6 gio.

Két thic qua trinh phan tng dé yén dung dich tir 6 dén 14 gid, tt nhét 1 8
gi0, sau d6 tién hanh loc trén may ép khung ban dé tach riéng phan dung dich
téng nguyén té hiém, urani va thori va phan bun thai. Lugng nudc bd sung vao
hon hop phan ting c6 thé chia nhé va lam nhidu 1dn d& thu hdi i da cac nguyén

to hiém va nguyén t6 xa.
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Tur dung dich chtra tong céc nguyén t§ d4t hiém, urani va thori, tién hanh
tao ra tinh thé sulfat chia tong nguyén té hiém, urani va thori bang cich thém
Na,SO4 vao dung dich chira tong nguyén t6 hiém, urani va thori, vira thém vira
khudy déu cho dén khi pH bing 1,0 dén 1,5 thi dimg lai, gitt phan g trong 1
gio, sau d6 tién hanh loc bé phan dung dich va thu phan tinh thé sulfat nguyén tb
hiém, urani va thori. Tuy y, dé bao Ve mbi truong, dung dich nay cé thé duoc so
ché dé quay vong trong céac chu trinh hoa tach. Tuy ¥, cac tinh thé dugc rira dé

lam sach tap chit.

Phén tinh thé sulfat nguyén té hiém, urani va thori duoc cho vao dung dich
NaOH c6 nong d6 tir 1,5M dén 3M, tét nhét 1a 2M d& chuyén két tia vé dang
hydroxit nguyén t6 hiém, urani va thori. Két tia thu dugc trong khoang nong do
ndy dé téch, c6 kich thuée 1én nén d& téch, nhiém it tap chit. Néu ndng d6 dudi
1,5M thi phan tmg van xay ra nhung luong nuéc ding trong quy trinh ting lam
tang chi phi x& ly. Néu ndng o trén 3M thi phan g qué nhanh, két tia ¢6 dich
thudc nho, lo lung s& khé thu tach, nhiém nhiéu tap chét. Tuy v, cac két tia

hydroxit dugc rira dé 1am sach tap chit.

Hoa tach két tiia hydroxit nguyén t6 hiém, urani va thori bang dung dich
HNO; dé tao ra cac mubi nitrat ctia xeri (IV), urani, thori va cdc nguyén t& hiém
(IIT) con lai. Nong do cta dung dich axit nitric khong bi han ché, t6t hon néu c6
né)ng do tir IM dén 3 M, t6t nhét 1a 2M. Sau d6, bd sung dung dich kiém, tét nhat
1a NHy;OH dé dua nong do axit HNO; vé& 0,3M dén 0,7M, t6t nhat 13 0,5M. Trong
bude nay khong dung céc axit khéc, ma uu tién ding HNO; do c6 tinh oxy hoa
nham dua xeri vé trang thai hoa tri 4 (chuyén tir 3 thanh 4) dé tach cung urani va

thori trong buédr tiép theo.

Tién hanh chiét tach thu hoi xeri, urani, thori va tong nguyén té hiém véi
tdc nhan chiét 1o tri-n-butylphosphin oxit (TBPO)

Dung dich chira xeri, urani, thori va cac nguyén t6 hiém thu duogc & trén
dugc dem chiét v6i tic nhan chiét 1a tri-n-butylphosphin oxit (TBPO) trong dung
moi toluen, v6i ty 1€ pha v6 co/pha hitu co tir 1/1 dén 1/4 (theo ty 1¢ thé tich) dé
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thu dugc pha hitu co chtra xeri, urani, thori va tong nguyén t6 hiém. Pha nuéc
con lai chira cac mubi va axit, duoc xtr ly dé quay vong lam dung dich hoa tach
hodc muyc dich khac. Lugng TBPO trong toluen nim trong khoang tir 15 dén
25% theé tich, tot nhét 12 20% thé tich.

Pha hftu co dugc dem rira giai bang axit HNO; 1M dén 3,5M dé thu tong
nguyén t6 hiém trong pha nuéc va urani, thori va xeri trong pha hitu co. Téng
nguyén t6 hiém trong pha nuéc c6 do tinh sach cao vé& dé dang dé ché bién tiép
thanh c4c nguyén t6 hiém riéng biét cho cidc muc dich khac nhau.

Sau bude trén, pha hitu co con lai 14 xeri (IV), urani va thori. Tiép tuc ria
gidi pha hitu co bang hdn hop dung dich H,O, va axit HNO; 4M dén duéi 6M, dé
thu duoc pha nude chira xeri ton tai & dang Ce’" va pha hitu co chta urani va
thori. Pha nuéc chira xeri (IIT) c6 d6 tinh sach cao, phu hop 1am nguyén liéu dau
vao cho céc quy trinh doi hoi d6 tinh sach cao nhu m§ phdm, v.v.. Pha hitu co
chi con chra 2 nguyén t6 xa 13 urani va thori. Tuy theo nhu cau st dung, ching
¢6 thé duoc luu trit duéi dang nguyén lidu dé ché bién tiép hodic c6 thé dugc tach
riéng ra khoi nhau va dem luu trit, 1am giau.

Néu can, tiép tuc ria giai dé thu hdi riéng céc nguyén t urani va thori.
Tiép tuc rira giai pha hitu co bang axit HNO; 6M dén dudi 8M dé thu dugc pha
nudce chira thori va pha hitu co chira urani. Pha hitu co chi con lai urani, do lwong
cua né trong quing monazit rat thip, nén pha hitu co c6 thé gop nhidu 1an rdi
méi tién hanh rira gidi. Viéc rira giai duoc thuc hién véi axit HNO; 8M dén 10M
dé thu duoc pha nudc chira urani.

Trong sang ché nay, qué trinh chiét va rira giai t&t nhét néu dugc thyc hién
dang nguoc dong, lién tuc. S bac chiét va rua gidi dugc dé xuét tuy vao diéu
kién van hanh cu thé, thuong 1a tir 2 dén 4 béc. Viéc van hanh, didu chinh qua
trinh chiét, rira giai d& dang duoc thyc hién béi nguoi cé hidu biét trung binh
trong linh vyc k¥ thuat ndy ma khong ném ngoai pham vi bao hd cia sang ché.

Urani va thori dudi dang nitrat thu duoc ¢6 thé dem bao quan luu trit nhu
cac nguyén liéu phong xa, k§ thuat nay da duoc biét dén rong réi va khéng cén

thiét phai mé ta & day.
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Nhu véy, quy trinh theo sang ché dd ché bién tinh quing monazit thanh
céc cac mudi nitrat cia timg nguyén t6 c¢6 gia tri cao nhu xeri, urani, thori va
tong nguyén t6 hiém con lai, v6i do tinh sach cao, dap Gng cac nhu cau ngay
cang khit khe ctia cac nganh cong nghiép.

Quy trinh ctia sang ché s& duoc rd hon khi két hop phdn mé ta néu trén véi
cac vi du minh hoa duédi day. Cac vi du nay chi nham muc dich minh hoa ma

khong gi4i han pham vi bao hd cia sang ché.
Vi du thue hién sdng ché

Vi du 1: Tach thu nhan nguyén t6 hiém, U va Th tir quing monazit Viét Nam

duoc thuc hién nhu sau:

Can 5 kg tinh quing monazit Viét Nam (c6 ham luong nguyén t6 hiém
khoang 60%) vao thiét bi phan tmg, thém 0,5 lit nuéc dé thAm wét tinh quing.
Cho tir tlr 15 1it H,SO,4 (ndng d6 93%) vao thiét bi phan tmg va tron déu véi tinh

quang.

Tién hanh gia nhiét dén 180°C va gifr & nhiét do nay trong 6 gid. Sau dé
liy san pham ra khoi thiét bi phan Gng va chuyén sang bon chtra. Thém tir tix 20
lit nu6e khudy déu va loc bang may loc ép khung ban. Thu phan dung dich va
loai bé phan két tia.

Thém tur tor Na,SO4 vao dung dich loc thu lai & bdn chua véi ty 1é
Na,S04/Lny0s 12 3/1 dé két tta sunphat kép. Sau d6 tién hanh loc thu hdi két tia
bang may loc ép khung ban va loai b6 phan dung dich;

Cho két tia vao dung dich NaOH 2M dé chuyén hoan toan két tia vé dang
hydroxit nguyén t6 hiém, urani va thori. Thém 20 lit nuéc vao trong thung phan
tmg va dé yén trong 1 gid. Loc thu phan két tia chta Ln(OH); va Th(U,
Ce)(OH)s.

Hoa tan két tia bang 25 lit dung dich HNO; 2M dé thu dung dich
Ln(NO)s, Th(U, Ce)(NOs),. Tién hanh phan tich tdng ndéng dd nguyén t6 hiém,

sau d6 chinh nong d6 nguyén t6 hiém vé ndng d6 0,1 dén 0,25M, tét nhét 1a nong
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d6 0,125M véi nong d6 dung dich HNO; trong dung dich 13 0,5M. Dung dich
ndy 1a nguyén liéu cho qué trinh chiét c6 thanh phan nguyén t6 hiém, urani va

thori ban dau nhu bang 1:

Béang 1: Thanh phin nguyén t§ trong dung dich chiét duoc didu ché tir quing

monazit Viét Nam

TT Chi tiéu Ham luong (%)| TT Chi tiéu Ham lugng (%)
1 Er 0,38 10 Pr 2,09
2 Eu 0,13 11 Tb 0,35
3 Gd 3,22 12 Dy 1,15
4 Ho 0,15 13 Yb 0,16
> La 19,91 14 Lu 0,02
6 Nd 16,05 15 Ce 44,04
7 Sm 3,35 |16 §] 0,05

8 v 1,46 17 Th 4,6
9 Tm 0,03

Pé tach nguyén té dat hiém (III), urani va thori chung t6i st dung phuong
phap chiét gian doan véi 4 bac chiét va 4 bac giai chiét thu duoc 1an luot 1a (quy
d6i ra nguyén t6 kim loai): 1,68 kg Ln (II), 1,3 kg Ce (IV), 250 mg U (IV) va
2,3 g Th (IV) v6i do tinh sach > 99%.

Vi du 2: Anh huéng ctia ndng d6 axit HNOs dén kha ning rira giai cac nguyén td

hiém, Urani va Thori trong hé chiét TBPO — toluen

Diéu kién chiét nhu sau: nong do nguyén to hi€m, urani va thori ban dau la

0,125M; néng d6 tac nhan nhan chiét TBPO 1a 0,5M; néng do axit HNO; 1a

-10-




41857

0,5M; ty 1é pha hitu co/vd co 1a 1/1; ty 1€ rua giai chiét véi ty 1é pha nuéc/hitu co
la 1/1.

Két qua chiét v6i tac nhan TBPO cho thiy ndng do chét chiét sau 4 lan
nap liéu, ndéng do chét chiét trong pha hitu co da dat bdo hoa voéi noéng do la
0,088M. Sau tién hanh giai chiét v6i dung dich bing dung dich HNO; véi nong
d6 3M dé thu hdi cac nguyén t6 hiém. Sau 2 béc giai chiét ham lugng nguyén tb
hiém thu hoi dat 99,90%. Ce van con trong dung dich hitu co vi Ce(NOs), tao
phirc rat bén véi tc nhan chiét TBPO nén chi c6 thé chiét thu hdi Ce bang cich
stt dung H,0, dé khtr chiing vé Ce(II). Sau d6 str dung dung dich HNOs 4M giai
chibt véi 2 bac chiét dé thu hdi Ce véi hidu sudt 1a 99,90%. Thu hoi Th va U
béng viéc tiép tuc giai chiét v4i ndng d6 axit 1an lugt 13 HNO; 6M — 8M va &M -
10M . Sau 2 bac giai chiét di thu hdi duge ham lugng U va Th 12 99,90%.

Kha ning giai chiét cla cac nguyén td hiém, Urani va Thori tir pha hitu co

dugc trinh bay trong bang 2.

Bang 2: Thanh phin cc nguyén t6 hiém, U va Th sach sau khi giai chiét

Lan rira i

Civos | NTD Linl,(%) | Lan2, (%) | LAn3, (%) | o8
M (%)

La 65,18 26,17 vét 91,35

Pr 64,54 2435 vét 88,89

Nd 64,68 24 48 vét 89,16

. Gd 60,36 22.12 vét 82,98

Y 54,04 14,10 4,98 73,12

Shing 46,18 11,93 3,17 61,28
Ce(IV) 0 0 0 0
Th(IV) 0 0 0 0

La 92,83 4,39 vét 97,22

Pr 91,43 3,18 vét 94,61

Nd 90,68 428 vét 94,96

2 Gd 84,52 4,01 vét 88,53

Y 70,11 11,03 5,01 86,15

Sning 65,19 9,34 4,12 78,65
Ce(IV) 0 0 0 0
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Th(IV) 0 0 0 0
La 98,26 1,64 0 99,90
Pr 98,65 1,21 0 99.86
Nd 97,92 1,18 0 99,10
; Gd 95,78 1,09 vét 96,87
Y 83,42 12,90 1,01 97,33
Yhing 82,16 11,98 0,89 95,03
Ce(IV) 0 0 0 0
Th(IV) 0 0 0 0
La 99.90 0 0 99,90
Pr 98,91 0,99 0 99,90
Nd 98,93 0,97 0 99,90
Gd 98,94 0,96 0 99,90
4 Y 92,15 7,65 vét 99,80
Yning, 91,86 6,30 vét 98,16
Ce(IV) 0 0 0 0
Th(IV) 0 0 0 0
UIV) 0 0 0 0
La 99,90 0 0 99.90
Pr 99,90 0 0 99,90
Nd 99,90 0 0 99,90
5 Gd 99.90 0 0 99,90
Y 98,40 1,50 vét 99,90
Yning 97,71 2,18 vét 98,89
Th(IV) 0 0 0 0
U(IV) 0 0 0 0
La 99,90 0 0 99.90
Pr 99.90 0 0 99,90
Nd 99.90 0 0 99,90
¢ Gd 99.90 0 0 99.90
Y 99,34 0,56 vét 99,90
Yning 99,12 0,78 vét 99,90
Th(IV) 15,12 11,98 9,23 36,33
U(IV) 0 0 0 0
; Th(IV) 65,20 17,50 14,3 97
U(IV) 0 0 0 0
5 Th(IV) 95,20 4,60 vét 99,80
U(IV) 0 0 0 0
9 Th(IV) 99.9 vét vét 99,90
U(IV) 37,94 34,18 22,14 94,26
0 Th(IV) 99.9 99,90 99,90 99,90
U(IV) 94 5.9 vét 99.9
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Vidu 3. Thu xeri ¢6 dd sach cao trén 99,90%

Do Ce(NOs), tao phitc rat bén véi tac nhan chiét TBPO, vi vay mudn giai
chiét thu héi xeri c6 dd sach cao can sir dung dung dich H,0, 10% dé khtr Ce**
vé Ce**. Ce(NOs); dugce rira giai bang axit HNO; 4M. Kha ning giai chiét thu

héi xeri sach dugce trinh bay & bang 3.

Bang 3: Két qué giai chiét xeri bng dung dich HNO; 4M + 10%H,0,

Cmnos | Lan 1, Lan 2, Lan 3, Téng,
M) (%) (%) (%) (%)
1 60,62 | 21,79 2,97 85,38

2 78,99 | 14,56 0,67 94,22

3 96,61 1,31 vét 98,92

4 98,44 1,46 0 99,90

Két qua thu dugc cho thay xeri dugc tich va thu hdi véi hidu sut trén
99,90%.
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YEU CAU BAO HQ

1. Quy trinh ché bién quing monazit thanh céc cac dung dich nitrat bao gbm
cac bude:
(i)  taoradung dich mubi nitrat ctia tbng cac nguyén t4 hiém, urani va thori c6
ndng do axit nitric tir 0,3M dén 0,7M va xeri tdn tai & dang Ce*";
(i)  tién hanh chiét tach thu hoi urani, thori va tdng nguyén td hiém bang chiét
v6i tac nhan chiét 12 tri-n-butylphosphin oxit (TBPO) trong dung méi toluen véi:

-ty 18 pha vé co/pha hitu co tir 1/1 dén 1/4 (theo ty 18 thé tich), va

- lugng TBPO trong toluen nam trong khoang tir 15 dén 25% thé tich, tot
nhét 12 20% thé tich,

dé thu duoc pha hitu co chira xeri, urani, thori va tong nguyén t hiém;
(ifi) rira giai pha hitu co bang axit HNO; 1M dn 3,5M dé thu téng nguyén t6
hiém trong pha nudc va urani, thori va xeri trong pha hitu co; va
(iv) tiép tuc rira giai pha htru co bang hon hgp dung dich HO; va axit HNO;
4M dén dudi 6M, dé thu dugc pha nude chia xeri ton tai & dang Ce** va pha hitu
co chira urani va thori;

trong d6 bude (i) dugc thuc hién bang céch:
- hoa tach tinh quang monazit bang axit HoSO4 déc bang cach bd sung tinh
quing monazit vao axit sulfuric v6i ty 18 tinh quing/axit sulfuric tir 1/2 dén 1/6
(theo ty 1€ khéi lugng); tién hanh khudy va gia nhiét ¢ 170°C dén 200°C trong
thoi gian tu 4 dén 6 gid dé hoa tach tbng cac nguyén t5 hiém, urani va thori;
- chuyén hdn hop dung dich thu dugc vao bé hoa tach chira nude, hon hop
dung dich hoa tich véi nudc theo ty 18 v3 thé tich tir 1/1 dén 1/5, sau d6 loc dé
thu dung dich chira tbng nguyén t§ hiém, urani va thori;
- tao ra tinh thé sulfat chira tong nguyén t5 hiém, urani va thori bang cach
thém Na,SO4 vao dung dich chtra tbng nguyén td hiém, urani va thori, vira thém
vira khudy déu cho dén khi pH bang 1,0 dén 1,5 thi dimg lai, gilt phan ung trong
| gid, sau do tién hanh loc bé phan dung dich va thu phan tinh thé sulfat nguyén

to hiém, urani va thori;
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- bd sung tinh thé sulfat nguyén t5 hiém, urani va thori vao cho dung dich
NaOH ¢6 ndng d6 1,5M dén 3,5M d8 tao ra hydroxit nguyén t6 hiém, hydroxit
urani va hydroxit thori, sau d6 loc thu phan két tia hydroxit; va

- tién hanh hoa tach két tia hydroxit bang axit HNOs, sau khi tan hét két tia
diéu chinh ndéng d6 axit HNO; trong dung dich vé 0,3M dén 0,7M bing dung
dich NH4OH.

2. Quy trinh ché bién quing monazit theo diém 1, trong d6 quy trinh nay con
bao gbém budc:

(v)  tiép tuc rira giai pha hitu co bang axit HNO; 6M dén dudi 8M dé thu duoc
pha nuGe chtra thori va pha hitu co chira urani;

3. Quy trinh ché bién quing monazit theo diém 2, trong d6 quy trinh nay con
bao gbém budc:

(vi) tiép tuc rira giai pha hitu co béang axit HNO; 8M dén 10M dé thu duoc pha

nudc chira urani.
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