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摘要!为了精确测量"#C-的衰变数据%需要分离出放化纯的"#C-样品&以衰变链中的母子体关系为依据%’两

步延迟分离法(为基础%对裂变产物中"#C-的快速分离方法进行了研究&分别以聚三氟氯乙烯"D2&>;$粉和大

孔树脂"E7<2-&592FEG>*$作支撑体%制备了!种二环己基>#?>冠>=的萃取色层树脂%均能快速)定量吸附C-%

吸附的C-易于用去离子水解吸下来%研制出一套相应的亚快化分离装置&将两步延迟分离原理与冠醚萃取

色层法相结合%设计了用!个萃取色层柱前后串联的快速放化分离流程%整个操作流程可在!))8左右完成&

用辐照!@BH的裂变产物溶液进行了全流程验证%得到的"#C-溶液为放化纯%C-的化学回收率大于")I%对"!C-
的去污因子大于#)!%对其它主要核素的去污因子大于#)@%结果满足衰变数据测量的要求&

关 键 词!"#C-!二环己基>#?>冠>=>D2&>;萃取色层树脂!二环己基>#?>冠>=>E7<2-&592萃取色层树脂!萃取色

层法!亚快化分离装置

中图分类号!J=B*’A!!文献标识码!E

#%&’()*#&+,-./0’#1/.$.%0)*)2!"#$

KE(LM65>6%.N%GO(LK%,>P5/.%MQE(LC62.N>3%.N%LHJ+5.N>-,%RHOE.>S65

R65./O.8959,92%0E9%751T.2-N:%U’J’V%W!*B"#!=$%V25X5.N#)!A#@%R65./

3+4%$.5%*;%-/11,-/92&:72/8,-272.9%0962321/:3/9/%0"#C-%962Y-2-2P,58592Z/89%%<>
9/5.Y,-2"#C-8Y21572.8’V/823%.962/./&:858%0Y/-2.9>3/,N692--2&/95%.865Y85.96296-22
-2&2[/.905885%.Y-%3,19321/:16/5.8%/9Z%>892Y32&/:23162751/&82Y/-/95%.Y-%123,-20%-
-/Y5358%&/95%.%0"#C-0-%7.2,9-%.>5--/35/923!@BH8/7Y&2Z/832[2&%Y23’\Z%9:Y28%0351:1&%62W>
/.%>#?>1-%Z.>=2W9-/195%.16-%7/9%N-/Y651-285.8Z2-2Y-2Y/-23Z596D2&>;Y%Z32-/.3E7>
<2-&592FEG>*%-28Y2195[2&:%/88,YY%-9’C-1/.<2-/Y53&:/.3P,/.959/95[2&:/<8%-<23%.
<%96-285.8/.32/85&:2&,9230-%79627 Z596325%.5S23Z/92-’E1%--28Y%.35.N8,<>-/Y53
82Y/-/95%.32[512Z/87/.,0/19,-235.Z65169Z%32&/:232W9-/195%.16-%7/9%N-/Y6511%&>
,7.85.82-528Z2-25.1%-Y%-/923’\62,820,&.288%0962Y-%123,-2/.332[512Z/8[2-50523<:
,85.N-2/&05885%.Y-%3,1988%&,95%.%<9/5.23<:3588%&,95%.%0.2,9-%.>5--/35/923!@BH’\62
Z6%&2Y-%1288581%7Y&2923Z5965.!))8’\62"#C-Y-%3,1958-/35%/195[2&:Y,-2%Z596/.
%[2-/&&-21%[2-:<2992-96/.")I’\62321%.9/75./95%.0/19%-58N-2/92-96/.#)!0%-"!C-%

/.3<2992-96/.#)@0%-%962--/35%.,1&5328’\62P,/&59:%0"#C-8Y21572.896,8Y-2Y/-231/.
7229962-2P,5-272.980%-598321/:3/9/72/8,-272.98’
61(7)$’4*"#C-!351:1&%62W/.%>#?>1-%Z.>=>D2&>;2W9-/195%.16-%7/9%N-/Y651-285.!351:1&%>



62W/.%>#?>1-%Z.>=>/7<2-&5922W9-/195%.16-%7/9%N-/Y651-285.!2W9-/195%.16-%7/9%N-/Y651!

8,<>-/Y5382Y/-/95%.32[512

!!"#C-是短寿命丰中子核素"!##!]"’=@6$%
为了准确测定其衰变数据&首先要从中子辐照
!@BH生成的裂变产物中分离出放化纯的"#C-%在
"#C-的同位素中&"!C-的半衰期"!##!]!’*#6$与
"#C-很接近&如果直接从裂变产物中提取"#C-&得
到的产品中必然存在大量的"!C-&这将对衰变数

据测量产生较大影响%通过对相关衰变链"图#$
的分析&可采用’两步延迟分离法()#*&即+!@BH经
短时间热中子辐照后&"!4<和"@4<很快就衰变成
"!C-和"@C-&此时快速从裂变产物中分离出4<&得
到纯"#4<&将"#4<放置衰变&得到无同位素杂质
的"#C-%

图#!与C-同位素相关的衰变链

;5N’#!G21/:16/5.85.[%&[23C-58%9%Y28

!!此’两步延迟分离法(的主要对象是4<>C-分
离%欲达到此目的&可以直接从裂变产物中提取

4<&也可以从裂变产物中除掉C-%而提取4<的
方法文献报道较少&通常较费时%
文 献 )!>A*报 道 了 二 环 己 基>#?>冠>=

"GRQ#?R=$对C-有明显的孔径>直径效应&可选
择性的萃取C-%将这种冠醚制成萃取色层树脂
"C-’8Y21&TOR6-%7O.3,89-528&O.1’$可在一定的
硝酸浓度范围内定量吸附C-而与其它元素分离&

C-可以用)’)B7%&#̂ Q(J@ 或者去离子水解
吸%该萃取色层法吸附,解吸条件简单&且易于实
现自动和快速分离%文献)B>**应用这种冠醚萃
取色层法分离了样品中长寿命的")C-"!##!]!?’?
/$&将该方法应用于短寿命核素的快速分离尚未
见报道%本工作拟将该冠醚萃取色层法应用于短
寿命核素"#C-的分离中&同时拟研制一套相应的
快速分离装置&以建立"#C-的快速放化分离流程%

"!方法原理

两步延迟分离法以选择合适的辐照,冷却和
分离时间为基础%假设辐照的!@BH靶量为=)!N
时&计算了不同辐照时间 下 所 产 生 的 "#4<&
"!4<&#@"R8@个核素的放射性活度&绘出变化曲线
并示于图!%由图!可知&辐照@)"A)8时&"!4<
的放射性活度已达到最大值&"#4<的放射性活度
在辐照@))8时达到最大值%辐照时间太长&一

些寿命较长的核素"如#@"R8$的相对含量将会增
大!辐照时间太短&"#4<的活度较低%因此&选择
辐照时间为@)"=)8%

图!!"#4<&"!4<&#@"R8放射性活度

随辐照时间的变化曲线

;5N’!!42&/95%.865Y<29Z22.962/195[59:%0
"#4<&"!4<&#@"R8/.35--/35/95%.Y2-5%3

选择不同的冷却时间&计算出"#4<和"!4<相
应的放射性活度&绘出变化曲线并示于图@%由
图@可知&冷却约#75.时&"!4<就全部衰变成
"!C-&此时可快速进行 4<>C-分离&提取出"#4<%

冷却时间越长&"#4<衰变得越多&回收率越低%
因此&冷却时间最好选择在#75.左右%
将分离出的"#4<放置使其衰变成"#C-%图A

计算了不同放置时间下"#C-放射性活度的增长曲

线%由图A可知&放置约B"#)75.时&"#C-的放
射性活度可达到最大值&此时可分离C-%放置时
间过长&一些较长寿命核素的活度会相对增加%
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图@!"#4<!"!4<的放射性活度

随冷却时间的变化曲线

;5N’@!42&/95%.865Y<29Z22.962/195[59:%0
"#4<!"!4</.31%%&5.NY2-5%3

图A!"#C-放射性活度随生长时间的变化曲线

;5N’A!42&/95%.865Y<29Z22.962/195[59:%0
"#C-/.3N-%Z.5.NY2-5%3

通过上述分析可知!要想分离出纯的无同位
素干扰的"#C-!首先必须能在辐照!@BH 靶溶液后
约#75.完成4<>C-分离!提取出4<或者除掉C-"
文献#?$对C-’8Y21冠醚萃取色层树脂的性

能进行了详细研究"研究结果指出!在!@"!B
_%树脂粒径为B)"#))!7条件下!C-的分配比

"&C-’随着硝酸浓度的增加而增大!在 Q(J@ 浓
度为?7%&(̂ 时!"&C-’达到#))!此时"&C-’(

"&4<’"@@)"因此!在该酸度条件下可以实现

C->4<分离"

8!实验部分

89"!试剂和仪器

89"9"!试剂!!7N(7̂ !@BH&丰度为")I’的硝
酸铀酰溶液!兰州核燃料厂提供)A*!A+&B+’>二>
特>丁基二环己基#?>冠>=&GRQ#?R=’!比利时!
北京化学试剂公司经销)大孔树脂 E7<2-&592
FEG>*!荷兰;&,‘/化学公司!北京化学试剂公司
经销)聚三氟氯乙烯&D2&>;粉’!#A""#**!7)
?BC-示踪剂!在中国原子能科学研究院重水反应
堆中辐照C-R&! 得到)正辛醇!甲醇!硝酸!均为分

析纯"

GRQ#?R=>D2&>;萃取色层树脂,称#ND2&>
; 粉 作 支 撑 体!加 入 )’A 7̂ # 7%&(̂ 的

GRQ#?R=>正辛醇溶液!搅拌均匀!红外灯下烘干
后!浸泡于去离子水中待用"

GRQ#?R=>E7<2-&592萃取色层树脂,将E7>
<2-&592FEG>*研磨%过筛!称取#!B"#A"!7的
该树脂#N作支撑体!加入甲醇搅成浆液状!加入

)’*N#7%&(̂ 的GRQ#?R=>正辛醇溶液!慢慢搅
拌几分钟!红外灯下烘干后!浸泡于去离子水中待
用"

8’"’8!仪器!LTa>*)!))>Y&,8型 QUL2#能谱
仪探测系统!美国J4\TR公司)阱型(/O多道#
谱仪!美国J4\TR公司"

898!实验方法

8989"!GRQ#?R=>D2&>;和 GRQ#?R=>E7<2->
&592萃取色层柱对C-的吸附%解吸!分别取一定
量 的 GRQ#?R=>D2&>; 和 GRQ#?R=>E7<2-&592
萃取色层树脂!湿法装柱!柱子分别为!内B77b
@)77!柱体积)’=7̂ 和!内A77bA)77!柱
体积)’B7̂ 的!个玻璃柱"常温常压下!流速定
为)’@7̂ (75."先用=7̂ 的?7%&(̂ Q(J@
预平衡柱子"以?BC-为示踪剂!以#7̂ ?7%&(̂

Q(J@ 溶液作为上柱介质!再用!7̂ ?7%&(̂

Q(J@ 洗涤!最后用B7̂ 去离子水解吸"每支
测量管收集#7̂ 流出液!用 (/O多道#谱仪测
量每管的计数率"
其它 实 验 条 件 不 变!加 压 改 变 流 速 为

!7̂ (75.!分别研究这!个萃取色层柱对C-的
吸附%解吸情况"

8’8’8!对辐照!@BH 裂变产物的分离!将含=)

!N
!@BH的硝酸铀酰溶液&#7̂ ?7%&(̂ Q(J@
介质’密封于聚乙烯管中!装入底部带有圆洞的兔
子盒!用气体传输系统打入中国原子能科学研究
院的重水反应堆中&中子注量率 ""#b#)#@

17c!-8c#’!辐照@)8"出堆后由气体传输系统
直接将靶子打到自行研制的预先保持抽空状态的

亚快化分离装置上!使裂变产物溶液通过第#个

GRQ#?R=>D2&>;萃取色层柱&!B77b!B77’"
流出液放置约#)75.后!过第!个 GRQ#?R=>
D2&>;萃取色层柱&!B77b!B77’"用@7̂ ?
7%&(̂ Q(J@ 洗涤第!个柱子!次!用@7̂ 去
离子水解吸第!个柱子&产品’!最后用@ 7̂
Q!J解吸第#个柱子"将每个操作步骤的流出
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液收集于#支测量管中!用 QUL2#多道谱仪测
量核素的放射性活度"用L/77/[585%.B’!解谱
软件进行解谱!以所有流出液中各核素放射性活
度之和作为总量进行计算"

:!结果和讨论

:9"!萃取色层柱对#$的吸附!解吸
通过对自行制备的!种冠醚萃取色层树脂对

C-的吸附#解吸实验发现!当流速为)’@7̂$75.!用

?7%&$̂ Q(J@ 上柱和洗涤时!GRQ#?R=>D2&>;
萃取色层柱与GRQ#?R=>E7<2-&592萃取色层柱
均能定量吸附C-!用@7̂ %约B个柱体积&去离

子水可将""I的C-解吸下来"淋洗曲线示于图

B%/!<&"
当流速提高至!7̂ $75.!用?7%&$̂ Q(J@

上柱和洗涤时!GRQ#?R=>D2&>;萃取色层柱与

GRQ#?R=>E7<2-&592萃取色层柱均能定量吸附

C-!用@7̂ 去离子水可解吸""I的C-!淋洗曲线
示于图B%1!3&"这表明所制备的这!种冠醚萃
取色层树脂均可用于"#C-的快速分离"但实验发
现!这!种冠醚萃取色层树脂的稳定性较差!重复
使用!次以后就会发生穿透现象"因此!每次实
验前应更换新的树脂"

图B!不同流速下!种萃取色层树脂对C-的淋洗曲线

;5N’B!T&,95%.1,-[28%0C-,.32-35002-2.90&%Z[2&%159:<:GRQ#?R=>D2&>;/.3GRQ#?R=>E7<2-&592
%/&!%1&’’’GRQ#?R=>D2&>;!%<&!%3&’’’GRQ#?R=>E7<2-&592(

%/&!%<&’’’)’@7̂ $75.!%1&!%3&’’’!7̂ $75.

:98!;<="><?,61@,A萃取色层柱对8:BC裂变产
物核素的吸附

鉴于!种冠醚萃取色层树脂对C-的吸附效
果相似!本工作仅选用 GRQ#?R=>D2&>;萃取色
层柱进行了其对!@BH裂变产物溶液中各放射性核
素的吸附和洗涤实验!实验结果列入表#"从表#
数据可以看出!以#7̂ ?7%&$̂ Q(J@ 为介质
的!@BH裂变产物溶液上柱时!GRQ#?R=>D2&>;萃
取色层柱可定量吸附C-!并且吸附牢固!用@7̂
?7%&$̂ Q(J@ 洗涤时C-没有损失(4<仅有很
少量被吸附在柱上!约""’BI的4<可直接流过
柱子"这样利用#个萃取色层柱可以实现4<>C-
分离的目的"由表#还可以看出!其它一些核素

在柱上也有一定量的吸附!尤其是C-的同族元素

V/的吸附量较大!约为*)I"但是!除了V/之
外!其它核素用@7̂ ?7%&$̂ Q(J@ 基本可以
洗掉"而不被吸附的杂质核素将随 4<一起流
出"因此!在4<衰变成C-后!还必须进行C-与
这些杂质核素的分离"根据以上实验结果!可以
使含C-的流分再经过#个萃取色层柱!将C-吸
附!除掉其它杂质核素"

:9:!亚快化分离装置
要实现!@BH样品辐照后#75.内完成4<>C-

的分离!必须建立一套相应的快速分离装置!以解
决从铀靶中快速取样并且快速过柱的问题"
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表#!GRQ#?R=>D2&>;萃取色层柱对!@BH裂变产物溶液中各放射性核素的吸附率及洗涤率

\/<&2#!U2-12.98%0/<8%-Y95%./.3Z/865.N%005885%.Y-%3,195%.-/35%.,1&5328%0!@BH<:GRQ#?R=>D2&>;

核素

!(,1&532"
#/<8#I #Z/8#I

核素

!(,1&532"
#/<8#I #Z/8#I

?=4< )’B "" #!?C. @# !?

"!C- #)) ) #@A\2 !@ !=

"AK @@ != #@AO !B !?

"*(< A! != #@"V/ == @A

#)#a% @* !? #A#V/ *) A)

#)#\1 !@ !B #A!̂ / A! @#

#)*46 @= A) #A@̂ / A" @!

#@#C< AA != #A=U- !? !A

!!图=为本工作设计的"#C-亚快化分离装置$

E为研制成功的气%液两用针式自动抽样装置$
装置上端与&气动传输系统’的末端管道相联(是
靶盒的进入端$装置底部安装有!个高低不同的

!)’?77医用针头(较低的针头用于从靶盒中抽

取液体!或气体"(较高的针头则起到进气减压的
作用$装置底部的侧面开有!个圆孔(用于排掉
管路中多余的气体$靶盒为聚乙烯材料(两针头
可借助跑兔系统自身的动力直接刺入靶盒中$

图=!"#C-亚快化分离装置

;5N’=!C,<>-/Y5382Y/-/95%.32[512%0"#C-
R#)R@)))贮液槽!C9%-/N29/.‘"(

#̂) B̂)))液体电磁阀!̂5P,538%&2.%53[/&[2"(

d#)dA)))气体电磁阀!L/88%&2.%53[/&[2"(

;#(;!)))GRQ#?R=>D2&>;!或GRQ#?R=>E7<2-&592"色层柱!R6-%>7/9%N-/Y6511%&,7."
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!!;# 与;! 为两个带有过渡室的萃取色层分离
单元!单元下部为!B77b!B77冠醚萃取色层
柱!是整套装置的分离主体部分"为了实现两步
延迟分离!将!个柱子设计成前后串连的方式!裂
变产物溶液经跑兔管道传输到自动抽样装置上!
立即过;# 的色层柱完成4<>C-分离"流出液刚
好贮存在;! 的过渡室中!等"#4<生成"#C-之后!
过;! 的色层柱!进行C-与其它元素的分离"这
里无需介质转换!;# 的流出液即为;! 的上柱介
质"

!!R#!R! 用于存放洗涤液!R@ 用于存放洗脱
液";#!R#!R!!R@ 下端均接有液体电磁阀#̂#c
B̂$!它们通过管道并联接入;!!可以分别对;!
色层柱进行洗涤和解吸"一个无油真空泵为整套
装置提供了循环式的气体动力!并且可以通过调
节泵的压力控制流速"d#cdA 为气体电磁阀"
所有操作由控制系统完成"
实验前先打开 #̂ 和 d!!使;#!;! 中产生负

压"停照后铀靶以跑兔系统的气体为动力直接被
打到抽样装置的双针头上!分离装置立即将#7̂
裂变产物溶液抽过第#个萃取色层柱!此时"!C-
和"@C-被吸附!"#4<流出并被贮存在;! 的过渡
室"这一步骤可在B)8完成!其中包括铀靶在跑
兔系统的传输过程#最快为@)8$!此时间段刚好
完成4<>C-分离前的延迟过程"放置约#)75.
#第二步延迟$!等"#4<生成"#C-后!关闭d!!打开

d# 和d@!;! 中产生正压"打开 B̂!让;! 过渡室
中的溶液通过第!个萃取色层柱!"#C-被吸附"
同样!在 !̂!̂@!̂A!̂B 的控制下!完成对第!个
萃取色层柱的洗涤与解吸"整个操作过程可在

!))8左右完成"

:9D!分离流程的建立
将两步分离原理与冠醚萃取色层法相结合!

设计出"#C-的分离流程如下%
##$湿法将所制备的 GRQ#?R=>D2&>;#或

GRQ#?R=>E7<2-&592$萃取色层树脂装入自行研
制的亚快化分离装置的两个柱子上&

#!$取适量!@BH的硝酸铀酰溶液!以#7̂ ?
7%&’̂ Q(J@ 为介质!密封在聚乙烯管中!打入
反应堆!辐照@)"=)8&

#@$停照后立即将靶子打到快化分离装置的
双针头上!分离装置快速将裂变产物溶液抽过第

#个萃取色层柱&
#A$"#4<流出液在储液槽中放置约#)75.

后!通过第!个萃取色层柱&
#B$用@7̂ ?7%&’̂ Q(J@ 洗涤第!个萃

取色层柱!重复#次&
#=$用@7̂ 去离子水解吸第!个萃取色层

柱!得到"#C-溶液"

:9B!8:BC辐照靶中!"#$的分离
利用所设计的分离流程!从辐照后约含=)

!N
!@BH的硝酸铀酰溶液中分离出放化纯的"#C-"
该流程对C-的化学回收率为#"@eB$I!对主要

#核素的去污因子#G;$列入表!"从表!结果看
出!该流程对"!C-的去污因子大于#)!!对其他主

要#核素的去污因子大于#)@!结果满足衰变数
据测量的要求"

表!!各放射性核素的去污因子

\/<&2!!G21%.9/75./95%.0/19%-8%0-/35%.,1&5328

核素

#(,1&5328$
G;

核素

#(,1&5328$
G;

"!C- ##’#*b#)! #@@\2 ##’#@b#)@

"AK #@’#=b#)@ #@A\2 #?’@@b#)!

"BM- #!’@@b#)! #@AO #"’!Bb#)!

"B(< #?’?@b#)@ #@*R8 ##’=!b#)@

#)#a% #"’=!b#)@ #@?F2 #B’!Bb#)!

#)#\1 #!’A=b#)@ #@?R8 #B’!Bb#)@

#)A\1 #=’=)b#)@ #@"R8 ##’)"b#)@

#)B\1 #!’?Bb#)! #@"V/ #B’)?b#)!

#)*46 #@’=Ab#)@ #A#V/ #@’)!b#)@

#!?C. ##’)Ab#)@ #A#R2 ##’=#b#)!

#!"C< ##’==b#)! #A!V/ ##’)Bb#)@

#@)C< ##’@!b#)A #A@̂ / #!’*Ab#)@

#@#\2 ##’"@b#)@ #A=R2 #*’?Ab#)!

#@#C< #"’!*b#)@ #A=U- ##’?Bb#)@

#@@\27 #!’?@b#)@ #A*U- #@’*?b#)@

D!结!论

#$本工作以 D2&>;和 E7<2-&592FEG>*为
支持体制备的!种GRQ#?R=萃取色层树脂在?
7%&’̂ Q(J@ 介质中均可快速(定量吸附C-!吸
附的C-用去离子水即可实现解吸!适用于C-的
分离&

!$研制出#套适用于"#C-快速分离的亚快
化分离装置&

= 核化学与放射化学!!!!!!!!!!!!!!!!!!第!"卷



@!将两步延迟分离原理与萃取色层法相结
合"设计了用!个萃取色层柱前后串联的快速分
离流程"并用!@BH的辐照裂变产物溶液进行了全
流程验证"得到的"#C-溶液为放化纯"结果满足衰
变数据测量的要求#
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征文通知

首届全国肿瘤核医学新技术研讨会

第一轮会议通知暨征文通知

中华核医学分会肿瘤专业委员会拟定于!))*年?月中下旬在新疆乌鲁木齐市举办首届全国肿瘤
核医学新技术研讨会#会议期间将举行’&#!特邀报告&肿瘤放射生物学与放射物理"肿瘤影像诊断"肿
瘤放射治疗和肿瘤核医学分子功能影像应用进展!(&!!论文交流(&@!病例讨论(&A!优秀论文评比"并给
予一定奖励#欢迎各位专家)同仁积极撰稿并参加会议#截稿日期为!))*年=月@)日#稿件审定后
将于*月中下旬发正式参会通知#参会在读研究生可减免注册费#
征文要求!投稿一律采用T>7/5&方式"要求提供?))字左右的结构式摘要"内容包括目的)材料与

方法)结果)结论#病历分析要求提供B))"#)))字左右的文稿和相应图片#摘要请注明文章题目)作
者姓名)单位地址)邮编及T>7/5&等联系方式#
联系人!北京大学人民医院核医学科 王!茜(T>7/5&!P5/.Z/.N?#)$:/6%%’1%7’1.
电话!)#)>=?@#AA!!转B#*#*B#*)

中华核医学分会肿瘤核医学专业委员会!!

*第#期!!!!!!!!!!!!!!杨志红等’"#C-亚快化分离方法的研究


