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　　利用入射能量为 60M eV öu 的丰中子18O 轰击天然钨样品,通过快速放射化学分离 (BaH fF6沉

淀)和 Χ谱测量技术首次合成并鉴别了新丰中子核素186H f。使用递次衰变分析程度对测得的母子

体生长2衰变曲线进行拟合,得到了新丰中子同位素186H f 的半衰期为 (216±112) m in。本流程中,

元素H f的化学产额大于 60% ,对元素 T a的去污因子大于 102。
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靶核和炮弹间的多核子转移反应是产生质量数A > 170 区新丰中子核素的有效方法之

一。文献[1 ]利用中能丰中子炮弹同重靶核的多核子转移反应并结合快速化学分离技术合成和

鉴别了数个A > 170区的新丰中子核素。由于质量数A > 170区的一些贵金属元素属于高温难

熔元素,利用物理测量技术与快速化学分离方法的有效结合适宜于这一区域新同位素的研究

工作。对它们的研究,可以加深对这些核素核结构的认识,从而为改进核理论模型提供重要的

实验依据。文献[2～ 4 ]报道了分离元素铪的方法,如沉淀法、溶剂萃取法和离子交换法等,但它

们的分离时间比较长 (10～ 20 m in)。鉴于理论估算新丰中子同位素186H f的半衰期为 015～ 10

m in [ 5 ] ,因此必须在较短的时间内将目标核从靶物质和大量的干扰元素中分离出来。本实验采

用BaH fF 6 沉淀法[ 2 ]作为元素铪的分离方法,并结合 Χ谱测量技术进行新丰中子同位素186H f

的分离和鉴别。

1　实验部分

111　化学试剂及仪器

HNO 3, A R ,质量分数为 63%～ 68% ; H F, A R ,质量分数为 40% ; 天然钨粉, 质量分数为

99185% ,A R; L a (NO 3) 3 和Ba (NO 3) 2, A R; 金属铪粒, w (H f 和 Zr) > 99192% , 其中w (Zr) =

117% ;甲基异丁基酮 (M IBK) ,使用前用浓盐酸平衡。



L XJ 6421型离心机, PC2CAM A C 多参数数据获取系统,平面型 GM X 探测器等。

112　样品的照射及化学分离

在中国科学院近代物理研究所的重离子回旋加速器 (H IR FL ) 上, 用入射能量为

60 M eV öu的丰中子18O 束流轰击 2 g 天然钨样品。实验中的束流强度为 20～ 40 enA ,每个样

品照射10 m in。照射结束后,用气动“跑兔”传输装置[ 6 ]将辐照后的样品快速传送到化学实验室

进行化学分离。H f的分离和纯化流程如下:

(1)将辐照后的样品放入含 4 mL 浓H F 的聚乙烯烧杯中,滴加 3 mL 浓HNO 3 溶液。待靶

样品溶解后,在搅拌下加 2 m g L a3+ 载体,用蒸镏水稀释至 15 mL。将溶解液转入 20 mL 聚乙

烯离心试管中,离心 30 s,以除去氟化物沉淀 (稀土元素)。

(2)将上层清液转入盛有经浓盐酸平衡后的 15 mL M IBK 的分液漏斗中,萃取 20 s,弃去

有机相,保留水相。这一步主要除去元素 T a [ 7 ]。

(3)将水相转入含有 2 mL 饱和Ba (NO 3) 2 和 1 m g H f的聚乙烯离心试管中,用聚乙烯棒

搅拌,离心 30 s,弃去上清液。

(4)用 10 mL 1 m o löL HNO 32浓H F 的混合液洗涤沉淀一次,并用内径为 24 mm 的可拆

卸过滤器 (自加工)过滤BaH fF 6 固体源,并立即开始 Χ测量。
上述分离流程的化学产额大于 60% ,整个流程的化学分离时间为 5～ 6 m in。

113　数据获取

将化学分离后的H f 源 (BaH fF 6)放入一屏蔽铅室中, 用一台探测效率为 25%的 GM X2
H PGe 探测器 (在60Co 源的 1332 keV 处,其能量分辨率为 210 keV )和 PC2CAM A C 多参数数

据获取系统[ 8 ]进行测量和数据获取,测量的Χ射线时间序列谱记录在磁盘上。新丰中子核素186

H f的指定主要是根据其子体186T a Χ射线的活度随时间的变化。由于子体核素186T a 的半衰期

为 1015 m in [ 9 ] ,因此,每个H f样品源的测量时间持续 25 m in,以期获得186H f的子体核186T a 的

生长2衰变曲线,从而确定母体核186H f的半衰期。

2　结果与讨论

211　化学回收率及去污因子的确定

使用179H f (T 1ö2= 25. 1 d)和181H f (T 1ö2= 42. 4 d) (天然H f样品在中国原子能科学研究院的

反应堆上照射)作H f的示踪剂,用 454 keV (179H f,分支比为 65% )和 482 keV (181H f,分支比为

81% )能量的 Χ射线作确定化学回收率的监测峰。取适量示踪剂和 1 m g H f,利用上述分离流

程对H f进行分离,得到BaH fF 6 固体源,将该源置于高纯锗探测器前进行测量。同时在一聚乙

烯试管中,加入同样量的示踪剂和H f以及饱和Ba (NO 3) 2+ 3 mL 浓H F 溶液,用聚乙烯棒搅

拌,用内径为 24 mm 的可拆卸过滤器过滤BaH fF 6 沉淀,得到固体源,并放在探测器的同一位

置测量相同时间,这样两个样品对应能量的峰下面积之比,即为所需的化学回收率。

在近代物理研究所的高压倍加器上,用能量为 14 M eV 的中子轰击一定量的天然钨样品,

使用注量率为 1×1014öcm 2·s的中子持续照射靶样品 6 h,将照射后的样品用浓H F 和HNO 3

混合液溶解。按照上述化学回收率确定的方法,利用184T a 核 (T 1ö2 = 8. 7 h)的最强 Χ射线的
414 keV (分支比为 74% )作示踪核来确定元素 T a 的去污因子。其结果为 T a 的去污因子大于

102。

从化学分离后和未分离的 Χ谱对比可知: 由于中能重离子核反应具有十分复杂的反应产
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图 1　化学分离的H f源的 Χ射线谱

F ig. 1　T he Χ2ray spectrum of hafn ium from chem ically separated fract ion

物,未分离样品的 Χ谱的本底比化学分离后的 Χ谱的本底要高一百多倍,在直接测量谱中根本

看不到186T a 的 Χ射线峰,而将化学分离后的 50个样品的时间序列谱进行累加,可以明显地看

到核素186T a 的 73715 keV Χ峰 (图 1)。从图 1看出,元素 T a 在化学分离中 (用M IBK 萃取)绝

大部分已被分离掉。由于核素186T a 可以通过靶核 (186W )的 (- p + 1 n)反应产生,而186H f是通

过靶核的 (- 2p + 2n)反应产生,其反应截面约为 10×10- 30 m 2,比核素186T a 的产生截面要小 1

～ 2个数量级,如果分离的H f 样品中有过多直接产生的186T a,它将对186H f 的鉴别产生严重干

扰,以致于无法将新丰中子同位素186H f鉴别出来。因此,在化学分离过程中,元素 T a 的去污是

本实验的关键。
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图 2　分离的H f样品的部分 Χ谱

F ig. 2　 Part of Χ2ray spectrum

of separated hafn ium fract ion

212　186Hf 的鉴定

通过对 50 个时间序列单谱进行累加, 获

得了总的 Χ谱。由能量、半衰期和分支比的关
系,指定能量为 73715 keV 和 73912 keV 的两

条 Χ射线属于186T a 的衰变 (图 2)。由于元素

H f 的丰中子核素具有很小的反应截面, 而其

缺中子同位素的反应截面又很大, 它们通过

Β+ 衰变至子体L u 的各同位素 (从核素图可知:

在稳定线上的核素为稳定核,即自然界中存在

的稳定元素的各同位素; 在稳定线以上的为不

稳定核素 (缺中子同位素) , 经过一系列 Β+ 衰

变而成稳定核; 同理, 在稳定线以下的不稳定

核素 (丰中子同位素)将经过一系列 Β- 衰变而

成稳定核)。在测量的 Χ时间序列谱中,核素186

T a 的许多强 Χ射线被元素L u 的缺中子同位

素峰所掩盖, 因此只能使用186 T a 的较强 Χ峰
(73715和 73912 keV )来鉴定新丰中子同位素

186H f的存在,这两条能量峰在Χ单谱中清晰可
见。仔细分析能量为 73715 keV Χ线的峰下面
积,并利用递次衰变分析程序进行拟合, 得到

的186T a 的生长2衰变曲线并示于图 3。从该曲

线可知: 核素186T a 确实有母体核186H f存在,并

图 3　186T a的 73715 keV Χ射线的生长2衰变曲线
F ig. 3　Grow th2decay cu rve fo r

737. 5 keV Χ2rays of 186T a

且获得了新丰中子同位素186H f (母体核)的半衰

期为 (216±1. 2) m in 和186T a (子体核)的半衰期

为 (1019±1. 0) m in。前者与 Staudt [ 5 ]等的预言

值相符合,后者与文献[10 ]值 1015 m in 相一致。

由于这一核区的丰中子核素几乎都是 100%的

Β- 衰变,而核素186T a 的母体一定是186H f 核。因

此,可以肯定地说186H f已经被分离和鉴别。

3　结　论

(1)利用中能重离子18O 束流轰击天然钨样

品, 靶核通过多核子转移反应186W (18O , - 2p +

2n ) 186H f 首次合成并鉴别了新丰中子同位素
186H f,并测得它的半衰期为 (216±1. 2)m in。

(2)本化学流程可在短时间内 (6～ 7 m in)从

复杂的反应产物中分离出元素H f,且有较高的

化学产额 (> 60% ) ,而且元素 T a 的去污因子大
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于 102。

感谢H IR FL 加速器运行人员对本实验提供的高品质束流和在实验过程中给予的有效合

作。
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SEPARAT ION AND ID ENT IF ICAT ION OF
NEW NEUTRON-R ICH ISOTOPE 186Hf

L i Zongw ei　Yang W eifan　Yuan Shuanggu i　H e J ian jun　M ao T ao tao
Fang Kem ing 　Shen Shu ifa　 Gan Zaiguo　Xu Yanb ing

( Institu te of M od ern P hy sics, the Ch inese A cad em y of S ciences, L anz hou 730000)

ABSTRA CT

A new neu tron2rich nuclide 186H f is p roduced and iden t if ied by bom bardm en t of na tu ra l
tungsten sam p les w ith 60M eV öu 18O beam s u sing rap id rad iochem ica l separa t ion m ethod and
Χ spectro scop ic m easu rem en t techn ique fo r the first t im e. T he half2life of the new neu tron2
rich iso tope 186H f is determ ined to be (2. 6±1. 2)m in by a rad ioact ive series decay analyt ica l
p rogram to fit the grow th and decay cu rve. T he chem ica l yield of elem en t hafn ium is m o re
than 60% and the decon tam ina t ion facto r of tan ta lum is h igher than 102 in the chem ica l sepa2
ra t ion.

Key words　　M u lt i2nucleon tran sfer react ion　R ap id chem ica l separa t ion
BaH fF 6 p recip ita t ion　P roduct ion and iden t if ica t ion
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