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的热中子裂变产额

值为
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(寿命长$考虑到长时间存放后

对环境的潜在威胁$在高放废物处理处置过程

中?!
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成为人们日益关注的重点对象之一'但是

国内外有关?!
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的核数据测量研究报道很少$仅

知其半衰期为
#̂@!g#)

B

.

)

#

*

$其分析和分离方法

无法考察'因此$为了开展?!
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的核数据测量工

作$需要提供放化纯的?!
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样品'



目前对?!
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最终进入水相'但由于其使用了
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便于质谱测量'

本工作根据?!
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半衰期长(在裂变产物中比

活度低(分离时对其他裂变产物核素的去污要求

高#如对#!A
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等去污要求高达
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特点$经调研选择了硅胶柱吸附法)
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*作为
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的

主要分离手段'因为硅胶柱对强放射性来说易于

操作$特别是对
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有很好的选择性)
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$可以低酸

吸附(高酸解吸$但一次柱分离要达到
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A以上的

去污也较困难'

FHY

对
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的萃取$高酸时分配

系数高$低酸时分配系数大大降低$因而$可利用
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萃取$从硅胶柱的高酸解吸液中萃取
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$低

酸时反萃$再经过第二次硅胶柱分离$建立从高放

废液中分离?!
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的流程$使由该流程分离出的

?!

I,

能很好地满足液闪和质谱的测量要求$为测
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然后用
B6%&

+

SP(D

!

浸泡
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%解吸$控制溶液在一定的流

速下通过硅胶柱$流出液以一定体积逐份收集$分
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谱仪上测量$将解吸液中?@
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的量

除以总上柱量$即得到收率'高放废液中除?!

I,
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$为了测
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代替$稀土元素用#@"
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代表$
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谱仪分析<@

E,

$用液体闪烁谱仪分析
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$用
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谱仪分析其余核素$得到淋洗曲线$用各核素的

总上柱量除以
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中对应核素的量得

到去污因子'
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萃取和反萃实验
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用与萃取介质相同浓

度的
P(D
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预平衡
FHY

$以?@
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为指示剂作萃取

实验$萃取
@64-

后静置分层$取等量的水相和有

机相$用
PYa1

%

谱仪测量$计算分配比'将含

有?@

I,

的
FHY

用煤油稀释后$分别用不同浓度的

P(D

!

反萃
@64-

$静置分层$分别取等量的水相

和有机相在
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谱仪上测量'计算分配比和

反萃率'
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结果与讨论
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从图
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在硅胶柱上可以定量吸附$
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中$又

可以被定量解吸下来$在转换介质后的
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个淋

洗体积#
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%内就能达到峰值$
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个柱体积后$基

本上洗脱完全'经过计算$该流程?@
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的化学收

率达到
??̂@̀
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干扰核素的淋洗曲线及去污因子

为便于比较$以每份收集液中的测量计数占

总计数的百分比#
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%为纵坐标$以淋洗体积#
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可以看出$在
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洗涤

过程中$
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可吸附在硅胶柱上$而其他的干扰核

素则被洗涤下来$从而达到了分离目的'计算一

次硅胶柱分离后的去污因子并且与需要达到的去

污因子进行比较$结果列于表
#

'表
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中去污因

子的计算方法如下"假设溶液中?!
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的放射性活

度为
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$根据其它放射性核素的半衰期和裂变产

额与?!
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的半衰期和裂变产额的比值关系$计算

得到出堆时这些放射性核素的放射性活度$然后

按照冷却
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(去污后它们的放射性活度低于

?!
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放射性活度的
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计算出去污因子的期望值'
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根据表
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数据可知$硅胶法对主要沾污核素

的去污效果不错$考察硅胶法对
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的去污是因

为高放废液中的?!

(;

会对?!
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的质谱定量测量

产生干扰$但由于其含量较低$
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"的去污系数完

全满足要求'但一次柱分离还不能满足核数据测

量的去污要求$因此还需要进行第二次柱分离$需

要考虑介质转换问题$即将第一步分离得到的产

品由
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介质转化成低浓度
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的分配比
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介质中
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把
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萃入有机相后$需要把它反萃出来$才

能进行第二次柱分离'反萃的条件尽可能与第二

次上柱的条件相近$且体积不宜过大'选择了
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种条件进行比较$结果列入表
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第
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期
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数据可以看出$随着酸度的增加$
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作为反萃试剂$因为该条件下
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在硅胶上的分配比较高$可以作为第二次上柱

的条件'

综上所述$最终确定用处理过的
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直接从第一次柱分离产品中萃取
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$然后将有机

相用煤油稀释成
!)̀ FHY=

煤油$用
)̂"6%&

+

S

P(D

!

反萃
@64-

$为减少第二次上柱的料液体

积$萃取时有机相与水相的体积比为
#i"

$反萃

时为
B̂Bi#

'萃取与反萃均进行
"

次$以提高回

收率'该过程的收率为
<#̂@̀

'

?>L

!

推荐流程

#

#

%将一定量的高放废液调节至
#6%&

+

S

P(D

!

介质$上硅胶柱$用
#6%&

+

S P(D

!

洗涤

"!6S

$流速
)̂#

"

)̂!6S

+

64-

$收集流出液于废

液瓶中'

#

"

%用
#)6%&

+

SP(D

!

作为解吸液$收集流

出液
#)6S

'

#

!

%将
#)6S

解吸液转移至分液漏斗中$用

@6S

处理过的
#))̀ FHY

萃取
@64-

$静置分层

后$将水相转移至另
#

个干净的分液漏斗中$同样

用
@6S

处理过的
#))̀ FHY

萃取
@64-

$合并
"

次有机相'

#

>

%在有机相中加入
"!6S

煤油$用
@6S

)̂"6%&

+

SP(D

!

反萃
@64-

$静置分层后$放出

水相'在 有 机 相 中 再 加 入
@ 6S )̂" 6%&

+

S

P(D

!

反萃
@64-

$静置分层后$合并
"

次水相'

#

@

%将
)̂"6%&

+

SP(D

!

介质的水相溶液通

过另一个硅胶柱$柱体积为
#6S

$流速为
)̂#

"

)̂!6S

+

64-

$待上柱溶液流至近干后$用
"!6S

#6%&

+

SP(D

!

洗涤$用
#)6S#)6%&

+

S P(D

!

解吸$收集在塑料瓶中待测'

?>M

!

化学收率

为了验证所建立的流程对?!

I,

的收率$选

用?@

I,

指示剂按照上述步骤"柱分离
=FHY

萃取
=

反萃
=

柱分离的流程进行验证$流程收率稳定$可

达
A)̀

'

?>R

!

纯度检验

将所得到的样品用
PYa1

%

谱仪测量$没有

发现任何具有
%

放射性的沾污核素'计算出主要

核素的去污因子列于表
!

'

表
!

!

流程对
%

放射性核素的去污因子

F.;&1!

!

F%8.&210%-8.64-.84%-78%7%61

%

-+0&4217

核素

#

(+0&4217

%

分离前测量的计数率

#

G%+-8,.81;1/%,171

N

.,.84%-

%+

7

d#

分离后测量的总计数

#

G%+-87./81,71

N

.,.84%-

%

0

+

7

_:

8%8

">#

O6 !@!?̂?# #@##?

#

"̂"!g#)

B

#!A

G7

"@>"!>̂") "?#? "!"<?)̂!<

#

!̂B@g#)

<

#!>

G7 #@"̂!# ">#B

#

"̂>#g#)

@

#@>

K+

>#?̂!> #@#<)

#

"̂B>g#)

@

!!

因为在样品谱中看不出上述核素的
%

能谱

峰$所以不能给出表
!

中这些核素的去污因子$只

能给出去污因子的下限$选择分析原始溶液时选

择的能谱峰宽$读出在这区间的本底总计数$以

!

倍的总计数的平方根除以测量时间作为计数率

的探测限#

_Sb!槡<+

0

$其中$

_S

为探测限$

<

为

时间
0

内的总计数%$以此探测限作为分母$分离

前测量的计数率为分子$得到相应的去污因子的

)"

核化学与放射化学
!!!!!!!!!!!!!!!!!!

第
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下限'

从表
!

数据可以看出$流程对这些
%

核素达

到很高的去污水平'

因为?)

E,=

?)

R

是纯
)

发射体$

Y+

是
0

(

)

混合

发射体$在实验中用液闪分析'图
>

#

.

%是?!

I,

样

品的液闪谱图'将该谱图与B!

(4

标准液闪谱图

#图
>

#

;

%%比较可以发现#两者的淬灭指数均在

#B)

左右%$两者的峰分布区及峰的形状都很相

似$说明得到的液闪谱很可能就是?!

I,

的!另外$

将该谱图与纯
)

放射性核素?)

E,=

?)

R

#图
@

#

.

%%和

0

放射性核素
Y+

的液闪谱#图
@

#

;

%%进行对比可

以看出$产品谱在高能部分很干净$而?)

E,=

?)

R

(

Y+

的能谱都在高能区$说明流程对?)

E,=

?)

R

(

Y+

的去污很好!通过质谱对产品进行测量$在

#@#

(

"#)

"

">)

处没有发现质量峰$说明流程对

#@#

E6

#

)

能量约
A?]1$

%(

Q

(

Y+

的去污很好'

图
>

!

分离后得到的?!

I,

样品#

.

%和B!

(4

标准溶液#

;

%的液闪谱

:4

M

'>

!

E04-84&&.84%-=7

N

108,.%/

?!

I,

#

.

%

71

N

.,.812/,%6PSSW;

9

Z5%&1

N

,%2+,1.-2

B!

(4

#

;

%

图
@

!

?)

E,=

?)

R

#

.

%和
Y+

#

;

%样品的液闪谱

:4

M

'@

!

E04-84&&.84%-=7

N

108,.%/

?)

E,=

?)

R

#

.

%

.-2Y+

#

;

%

!!

综合以上分析$认为得到的产品就是放化纯

的?!

I,

'

@

!

结
!

论

建立了一个从高放废液中以硅胶柱分离为

主(结合
FHY

萃取(经两次柱分离后得到?!

I,

的

放化分离流程'该流程对其他裂变产物和锕系元

素的去污效果好$得到的?!

I,

样品既能满足低本

底液闪谱仪的测量要求$同时也能满足
CG=TGY=

CE

测量要求$为测量其半衰期数据奠定了基础'

流程的放射化学收率稳定在
A)̀

左右'
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