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Представлены результаты исследований процесса сорбции радия из хло-
ридных растворов коллектором на основе оксигидрата железа. Разрабо-
тана принципиальная схема дезактивации отходов процесса хлорирова-
ния лопаритовых концентратов. 
 
При хлорной переработке лопарито-

вых концентратов [1], представляющих 
собой титано-ниобаты редкоземельных 
элементов, содержащих, % масс.: 38-40 
TiO2; 30-32 LnO2; 7-8 Nb2O5; 0,6-0,65 
Ta2O5; 4,5-4,8 CaO; 1,3-3,6 SrO; 7-8 Na2O; 
1,9-2,3 Fe2O3; 1,4-2,4 SiO2; 0,6-0,65 ThO2 и 
до 0,1% U, удельная активность 190-
240 кБк/кг, в качестве одного из основных 
видов радиоактивных отходов образуются 
отработанные расплавы солевого ороси-
тельного фильтра (СОФ), содержащие, % 
масс.: 1,5-2,0 Th; 5-6 P3Э; 3,5-5,5 Fe; 3-5 
Al; 0,1-0,3 Ti; 0,3-0,6 Nb; 0,1-0,2 Ta; KCl, 
NaCl, MgCl2, CaCl2 и др., удельная актив-
ность до 800 кБк/кг. 

В соответствии с действующей тех-
нологией отработанный расплав периоди-
чески сливают в воду при соотношении 
расплав : вода = 1 : (2-5), в образующуюся 
пульпу вводят хлорид бария, серную ки-
слоту, обрабатывают известковым моло-
ком, после чего подвергают фильтрова-
нию. Фильтрат направляют на дополни-
тельную дезактивацию – очистку от радия 
путем его соосаждения с сульфатом бария, 
а гидратно-сульфатный кек влажностью 
54-56% вывозят в хранилище спецотходов 
(ХСО) [2-4]. Существующая технология 
обеспечивает дезактивацию хлоридных 
растворов СОФ, содержащих, г/дм3: 5 – 15 
Th; 10-8 – 10-6 Ra, 10 – 30 Fe(III), 5 – 15 Al, 
10 – 30 P3Э, а также хлориды калия, на-

трия, магния, кальция и др. и имеющих 
исходную активность до 200 кБк/кг, до 
установленных норм [5]. Существенным 
недостатком существующей технологии 
является образование значительного коли-
чества вторичных радиоактивных отходов, 
подлежащих захоронению в ХСО, что тре-
бует больших эксплуатационных расходов 
и капитальных затрат.  

Следует отметить, что проблеме пе-
реработки, обезвреживания и дезактива-
ции отходов процесса хлорирования лопа-
ритового концентрата уделяется большое 
внимание. Разработан целый ряд способов 
обезвреживания расплава СОФ, направ-
ленных на селективное выделение тория, 
например, электролизом [6], термической 
возгонкой хлоридов нерадиоактивных ме-
таллов из расплава [7]. Подробно изучен-
ным и эффективным по степени концен-
трирования является процесс ионообмен-
ного выделения тория из многокомпо-
нентных растворов макропористыми фос-
форнокислыми катионитами типа КПФ 
или аминофосфорнокислыми амфолитами 
типа АНКФ [8-11]. Указанные варианты 
технологии переработки расплава СОФ 
позволяют эффективно концентрировать 
лишь торий, что касается вопросов очист-
ки растворов от радия, то в цитируемых 
работах они не рассматривались. Наиболее 
простыми в аппаратурном оформлении и 
технологически приемлемыми являются 
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осадительные способы концентрирования 
тория. Отличаясь невысокой избиратель-
ностью, тем не менее, эти способы находят 
широкое применение в практике перера-
ботки радиоактивных отходов. Для повы-
шения степени концентрирования предло-
жена технология [12, 13], основанная на 
гидролитическом извлечении тория путем 
предварительного восстановления Fe3+ до 
Fe2+ стальным скрапом и/или магниевой 
стружкой и последующего осаждения то-
рия при рН 4,5-5,5 известковым молоком 
или раствором гидроксида натрия. 

Анализ рассмотренных способов по-
зволяет сделать вывод о том, что они на-
правлены на решение одной задачи – по-
вышение степени концентрирования тория 
в осадке. Что же касается вопроса о дезак-
тивации образующихся растворов, актив-
ность которых обусловлена наличием про-
дуктов распада тория, то в каждой из рас-
смотренных схем предусматривается один 
и тот же известный прием [14] – соосаж-
дение радия с сульфатом бария путем об-
работки растворов хлоридом бария, серной 
кислотой или сульфатом натрия и, затем, 
известковым молоком. Однако такой при-
ем зачастую не обеспечивает требуемой 
степени дезактивации, а с другой стороны, 
приводит к образованию значительных 
количеств вторичных РАО, подлежащих 
захоронению в хранилище спецотходов. 

В настоящей работе приведены ре-
зультаты исследований по извлечению ра-
дия из технологических растворов с по-
мощью коллектора на основе оксигидрата 
железа (III). Выбор данного коллектора 
обусловлен наличием в исходном расплаве 
СОФ значительного количества FeCl3. Оп-
ределение удельной активности растворов 
и содержания радионуклидов радия в про-
бах проводилось методом гамма - спектро-
скопии на гамма – спектрометре "Прогресс 
– гамма (ПДД)", предназначенном для из-
мерения активности радионуклидов в объ-
ектах окружающей среды. Активность 
изотопов Ra-226 и Ra-228 в исследуемых 
пробах определялась путем обработки по-
лученной спектрограммы на ПЭВМ с по-

мощью программного обеспечения "Про-
гресс-2000". По активности отдельных ра-
дионуклидов определяли их содержание 
(г/дм3) в исходном и дезактивированном 
растворах. 

В работе использован раствор после 
выщелачивания расплава СОФ, содержа-
щий, г/дм3: 38,2 РЗЭ; 0,09 Ta; 1,59 Nb; 0,21 
Ti; 10,9 Fe; 13,9 Al; 8,2 Th; 265,8 Cl⎯; 
6,95·10-7 Ra2+; удельная активность ≈ 92 
кБк/кг. Кроме того, для изучения процес-
сов поглощения Ra оксигидратом железа, 
были использованы радийсодержащие 
растворы – фильтраты, получаемые путем 
нейтрализации раствора хлоридов редко-
земельных элементов и последующего от-
деления осадков гидроксидов РЗЭ. 

Извлечение тория из растворов вели 
путем его осаждения в виде гидроксида. 
Для этого исходный раствор СОФ нейтра-
лизовали до рН 8, 10, 12. Полученную сус-
пензию нагревали до температуры 85±5ºC, 
выдерживали при этой температуре в те-
чение 20 минут, а затем еще 60 минут без 
нагревания, после чего фильтровали. В 
табл. 1 представлены данные о выделении 
тория нейтрализацией исходного раствора 
гидроксидом натрия и известковым моло-
ком.  

Анализ полученных данных показы-
вает, что масса осадка, а значит, и степень 
концентрирования тория зависят от вида 
щелочного реагента – при использовании 
известкового молока происходит "разбав-
ление" осадка и повышение его массы за 
счет непрореагировавшей части Са(ОН)2. 
Поскольку Th (IV) при данных значениях 
рН практически полностью осаждается, то 
высокая активность фильтратов обуслов-
лена присутствием радия и продуктов его 
распада. В результате поглощения радия 
осадками гидроксидов металлов происхо-
дит снижение удельной активности фильт-
рата, при этом, использование для нейтра-
лизации раствора NaOH приводит к замет-
ному повышению степени дезактивации с 
ростом рН осаждения, чего не наблюдает-
ся в случае использования гидроксида 
кальция. 
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Таблица 1. Результаты нейтрализации раствора СОФ 

№ про-
бы рН  

Выход су-
хого осад-
ка, кг/м3 

Влажность 
осадка, % Активность, Бк/кг Степень  

дезактивации, % 

1 1,15 - - 91743,8 - 
Нейтрализация раствором гидроксида натрия (120 г/дм3) 

2 8,00 75,97 78,91 32830,5 64,21 
3 10,55 76,32 75,75 1135,8 98,56 
4 12,71 73,49 71,84 322,4 99,65 

Нейтрализация известковым молоком (СаО 130 г/дм3) 
5 8,23 120,14 79,40 19797,9 78,42 
6 10,03 144,25 78,58 20020,1 78,18 
7 12,00 195,97 77,87 20585,7 77,56 

 
На рис. 1 приведены результаты опытов, 

характеризующих влияние величины рН на 
степень поглощения радия оксигидратом же-
леза. Из представленных результатов видно, 
что тип щелочного реагента по-разному влия-
ет на процесс в зависимости от величины рН.  

В результате обработки эксперимен-
тальных данных было установлено, что 
полученным результатам лучшего всего 
соответствует модель, согласно которой 
поглощение радия оксигидратом железа 
протекает как минимум по двум механиз-
мам. В относительно кислых средах (ниже 
рН изоэлектрической точки), когда по-
верхность частиц FeOOH заряжена поло-
жительно, сорбция радия протекает по ка-

тионообменному механизму, сводящемуся 
к обмену Ra2+ с ионами водорода, входя-
щими в структуру гидроксидного осадка. 
В условиях отрицательного заряда поверх-
ности, т.е. при рН > рНИЭТ, доминирует 
ионный обмен во внешней обкладке двой-
ного слоя – обладая более высоким заря-
дом, ионы Ra2+ встраиваются в адсорбци-
онный и диффузионный слои мицеллы, 
вытесняя ионы Na+. Обмен между одина-
ково заряженными ионами Са2+ двойного 
слоя и ионами Ra2+ раствора затруднен, 
что объясняет характер зависимости сте-
пени поглощения радия от рН при исполь-
зовании известкового молока. 
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Рис.1. Влияние величины рН на степень поглощения радия оксигидратом железа 
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Кроме рН на поглощение радия ок-

сигидратом железа оказывают влияние и 
другие факторы, в частности, концентра-
ция солевого фона. Это влияние связано с 

десорбирующим действием ионов элек-
тролита в случае катионного обмена или 
обусловлено сжатием диффузионного слоя 
при вторичной адсорбции. 
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Рис. 2.  Влияние концентрации хлорида натрия на степень поглощения радия 
оксигидратом железа при рН = 12,0±0,2 

 
Характер влияния концентрации 

хлорида натрия на степень поглощения 
радия оксигидратом железа при 
рН = 12,0±0,2 отражен на рис. 2. Из пред-
ставленных данных видно, что с повыше-
нием солевого фона сорбция радия улуч-
шается. Полученное объясняется следую-
щим. В концентрированных растворах ок-
сигидрат железа проявляет специфический 
вид обменной адсорбции, заключающийся 
в том, что при образовании адсорбент 
удерживает часть электролита, который 
вступает в обменные реакции с ионами 
микрокомпонента. Сказанное было под-
тверждено экспериментально – с увеличе-
нием концентрации NaCl в исходном рас-
творе повышается количество электроли-
та, удерживаемое осадком оксигидрата 
железа, о чем свидетельствует увеличение 
содержания иона Cl⎯ в фильтрате после 
промывки осадка путем репульпации и 
последующего фильтрования. 

При дезактивации технологических 
растворов с использованием оксигидрата 

железа большую роль играет температур-
ный режим – при нагревании увеличивает-
ся как степень дезактивации, так и произ-
водительность фильтрации. Данный эф-
фект объясняется образованием кристал-
лической формы осадка FeOOH – с ростом 
рН и температуры старение осадка, пони-
маемое как кристаллизация и дегидрата-
ция свежеосажденного оксигидрата желе-
за, протекает интенсивнее и завершается 
появлением хорошо идентифицируемых 
разновидностей: α-FeOOH (гетита), γ- 
FeOOH (лепидокрокита) и α-Fe2O3 (гема-
тита), причем при рН = 12 и температуре 
80 ºС образуется игольчатый микропорис-
тый гетит [15], обладающий, по-видимому, 
наибольшей сорбционной способностью 
по отношению к радию. 

На основании обобщения и анализа 
совокупности полученных эксперимен-
тальных данных по нейтрализации раство-
ра СОФ различными щелочными реаген-
тами, соосаждению радионуклидов, в ча-
стности радия, с осадками оксигидрата 
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железа и сорбционным процессам, проис-
ходящих в системе радийсодержащий хло-
ридный раствор – оксигидрат железа раз-
работана принципиальная технологическая 
схема обезвреживания и дезактивации рас-
творов и/или пульп от гидроразмыва отра-
ботанных расплавов СОФ (рис. 3). 

Предлагаемая технология преду-
сматривает двухступенчатую дезактива-
цию растворов, причем на первой ступени 
при нейтрализации пульп СОФ с исходной 
активностью 70-90 кБк/кг 2-3М раствором 
гидроксида натрия до рН 11-12 степень 

дезактивации достигает 99,0-99,8%, а оста-
точная активность фильтратов – 200-800 
Бк/кг. На второй ступени дезактивации 
предложено в фильтрат вводить сначала 
раствор FeCl3 до содержания железа в рас-
творе 5-10 г/дм3, затем раствор NaOH до 
рН 11-12. 

Для реализации данной технологии 
разработана технологическая установка 
[16] для переработки, обезвреживания и 
дезактивации радиоактивных хлоридных 
растворов от гидроразмыва расплава СОФ. 

 
Рис.3.  Технология переработки, обезвреживания и дезактивации радиоактивных хлорид-
ных растворов от гидроразмыва расплава СОФ. 

 
Сопоставительный анализ эффектив-

ности существующей и разработанной 
(рис. 3) технологий показывает, что пред-
лагаемые технологические процессы обес-
печивают сокращение массы вторичных 
радиоактивных отходов, подлежащих за-
хоронению в ХСО в 2-3 раза, что приводит 
к снижению затрат на эксплуатацию и 
строительство хранилища. Кроме того, 
результаты исследований и сравнительных 
испытаний свидетельствуют о том, что 
разработанная технология дает возмож-
ность существенно снизить удельный рас-
ход реагентов на нейтрализацию и дезак-
тивацию и повысить производительность 
отделения на 40-60%. Все это в совокуп-
ности своей обеспечивает [17, 18] улучше-
ние технико-экономических показателей 

процесса хлорирования лопаритовых кон-
центратов. 
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