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加压淋洗色谱法从147Nd 中分离147Pm 的研究

张　炜　郭治军　冯利邦　刘志安　陈励权
(兰州大学化学化工学院, 兰州 730000)

　　研究了用加压离子交换法从堆照产物147N d 中分离147Pm。首先用加压排代色谱法确定了堆照

产物147N d 中的主要杂质成分, 继而用加压淋洗色谱法以 Α2羟基异丁酸 (Α2H IBA ) 2抗坏血酸 (V c)为

淋洗剂, 从147N d 中分离147Pm , 避免了主要杂质152, 154Eu 对产品147Pm 的污染。研究结果表明, 当分离

条件为: c (Α2H IBA ) = 0. 30～ 0140 mo löL、c (V c) = 0. 05～ 0. 10 mo löL、pH = 4100～ 4120、线性流速

为 8～ 12 cm öm in 时, 分离因子 Β(N döPm ) = 3. 00, Β(EuöN d) = 2. 61。

　　关键词　加压淋洗色谱　147Pm 　147N d　152, 154Eu　加压排代色谱

　　中图分类号　O ·61513

在 Pm 的二十余种同位素中, 147Pm 作为 Β源, 可以作核电池在航天、医学、深海、极地以及

无人气象站、灯塔、微波站等用作能源。由于它在能量密度、容量、寿命等方面的优势, 受到人们

广泛的重视[ 1 ]。147Pm 的重要来源是从核裂变产物中提取[ 2 ] , 但核裂变产物杂质多, 极强的放射

性对防护设备要求很高, 不适用于小规模生产。
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　　以146N d 为靶子, 经反应堆 (n, Χ) 反应制得的 Pm 同位素, 有147Pm (T 1ö2 = 2. 623 y) , 149Pm

( T 1ö2 = 53. 08 h) 和151Pm (T 1ö2 = 28 h) , 其它杂质较少; 而且在辐照146N d 制备147 Pm 过程中,
147N d的半衰期短 (T 1ö2= 11102 d) , 从147N d 到147Pm 很容易达到放射性平衡, 所需辐照时间短,

是制备147Pm 的有效途径之一。

由于靶核146N d 辐照后尚有与147Pm 共存的其它放射性同位素, 为此, 先将出堆后的产物冷

却半年, 使大部分短寿命的杂质衰变, 再确定杂质的分布。根据文献[3 ]关于147N d 的分离和纯

化工作, 以冷却半年的堆照产物147N d 示踪N d, 利用加压排代法分离 Pm、N d、Sm 混合物, 以考

察其它长寿命放射性杂质浓集情况。再以 Α2H IBA 2V c (Α2羟基异丁酸2抗坏血酸) 为淋洗剂, 用

加压淋洗色谱法分离147Pm 和147N d。



1　实验部分

111　实验装置

排代柱, L = 90 cm , S = 0. 48 cm 2, 硬质玻璃柱; 强酸性离子交换树脂, 粒径为 40～ 60 Λm ,

对H + 的交换容量为 2130 mm o lömL (湿树脂) ; 淋洗柱, L = 30 cm , S = 0. 125 cm 2, 不锈钢柱; 强

酸性低交换容量树脂 (本实验室合成) , 粒径为 30～ 40 Λm , 对H + 的交换容量为 01093 mm o lög

(干树脂)。

112　仪器及试剂

11211　仪器　N 664A 型闪烁计数器, N 530 型自动定标器, 英国 EKCO 公司; FJ 221016 型双

道液体闪烁计数器, 西安核仪器厂; 7450 型 4096 道脉冲幅度分析器, 美国; L H 8463 型同轴高

纯锗 Χ探测仪, 北京核仪器厂; 751G 型紫外可见分光光度计, PH S22 型酸度计, 上海分析仪器

厂。

11212　试剂　147N d 堆照产物, 氧化物转为硝酸盐, 中国原子能科学研究院; N d2O 3 的质量分

数为 99199% , P r4O 7 的质量分数为 9919% , Sm 2O 3 的质量分数为 9919% , 上海试剂厂; Α2羟基

异丁酸, GR , 荷兰; 2, 52二苯基口恶唑, 闪烁纯, 将 215 g 2, 52二苯基口恶唑溶于 500 mL 二甲苯中制

成闪烁溶液; 强酸性离子交换树脂由核工业铀矿冶设计研究院提供; 其它试剂均为分析纯。淋

洗剂D T PA 的配制: 将D T PA 加蒸馏水润湿, 滴加浓氨水使其溶解, 然后加入适量的乙酸铵,

稀释近至规定体积, 再缓慢滴加氨水, 用 pH 计检测, 调至所需 pH 值并稀释至刻度。淋洗剂

Α2H IBA 2V c的配制: 将适量的 Α2H IBA 与V c (抗坏血酸) 混合后用水溶解, 用 pH 计测定, 加氨

水调节至选定的 pH 值后, 转入容量瓶, 用水定容。

113　分析方法
147Pm 的测定[ 4 ]: 预先向测量瓶中加入 10 mL 闪烁溶液; 取 5 滴试样, 用水稀释至 210 mL

后, 准确取 0110 mL 于测量瓶中, 加 4 滴乳化剂 T riton X2100 摇匀避光后用液体闪烁计数器

测量。 147N d 用N a I晶体闪烁计数器测量; 152, 154Eu 用两种方法均可测量。

2　结果与讨论

211　加压排代色谱分离147Nd 中的杂质

为了确定堆照产物中长寿命放射性杂质的主要成分, 用出堆后冷却半年的147N d 示踪N d,

并取相等摩尔的相邻元素 P r 和 Sm , 按吸附段与排代段 1∶1 投料, P r、N d、Sm 各为 5 mm o l,

树脂床为H + 型。在 c (D T PA ) = 50 mm o löL , pH = 810, 线性流速 715 cm öm in, 柱温 70℃和柱

压为 718 M Pa 的条件下进行排代分离。按份取样, 测量147N d 放射性计数, 用分光光度法测量

P r、N d、Sm 的吸光度, 用滴定法测定D T PA 的含量, 结果示于图 1。从图 1 可见, 147Pm 浓集在

Sm 和N d 的交叉区, 主要杂质经 4096 道脉冲幅度分析器测定为152, 154Eu, Sm 和 P r 区段均无

放射性; 杂质浓集在 Sm 区段前沿, 有些杂质进入D T PA 区段, 因较弱未进一步测定。

212　加压淋洗色谱分离147Pm

将淋洗柱转为N H +
4 型, 用去离子水洗至中性。在已知浓度的N d3+ 溶液中, 加入适量的

147N d指示剂及少量固体V c, 用泵排入淋洗柱, 并用水洗涤。然后用 Α2H IBA 2V c 溶液加压淋洗,

柱压为 1417M Pa。加入V c 是为了将放射性杂质152, 154Eu3+ 还原为二价, 使其排代序位于N d 之

后, 避免152, 154Eu 对147Pm 的污染[ 5, 6 ]。待流出 1310 mL (死体积) 后, 每份取样 5 滴, 测定147N d、
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图 1　147Pm、147N d、152, 154Eu 的排代曲线

F ig. 1　D isp lacem en t ch rom atogram of 147Pm、147N d、152, 154Eu

H + 型, c (D T PA ) = 0. 050 mo löL , pH = 8. 0, t= 70℃,

P co l= 7. 8 M Pa, v= 7. 5 cm öm in, Q abs∶Q dis= 1∶1

图 2　147Pm、147N d、152, 154Eu 的淋洗曲线

F ig. 2　E lu tion ch rom atogram of 147Pm、147N d、152, 154Eu

c (Α2H IBA ) = 0. 40 mo löL , pH = 4. 0, v= 8. 0 cm öm in,

m (N d) = 0. 5 m g, c (V c) = 0. 05 mo löL , P co l= 7. 8 M Pa

152, 154 Eu 和147 Pm 的放射性活度, 并作出淋

洗曲线。两相邻元素的分离因子可由下

式[ 7 ]计算:

Β = (V B - V 0) ö(V A - V 0)

式中, V A 和V B 分别为元素A 和B 的峰顶

相对应的体积; V 0 为树脂床的空隙体积, 在

本实验条件下为 15 滴; 死体积为 260 滴。

21211　Α2H IBA 浓度对分离的影响　在

Α2H IBA 2V c溶液的 pH、线性流速、以及N d

的投料量不变的条件下, Α2H IBA 浓度对分

离因子的影响列入表 1, 淋洗曲线示于图

2。表 1 结果表明, Α2H IBA 的浓度对分离效

果的影响很大。考虑到既能得到纯的147Pm ,

又能排除放射性杂质对分离的影响,

Α2H IBA 的浓度以 0130～ 0140 m o löL 为佳。

图 2 表明, 147Pm、147N d 和152, 154Eu 得到了良

好的分离。

21212　Α2H IBA 溶液的 pH 对分离效果的影响　在 Α2H IBA 的浓度、线性流速、以及N d 的投

料量不变的条件下, Α2H IBA 溶液的pH 对分离效果的影响列入表 2。从表 2 可以看出, Α2H IBA

溶液的 pH 以 4100～ 4120 之间为宜。
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表 1　Α-H IBA 溶液的浓度对分离效果的影响

Table 1　Effect of Α-H IBA concen tra tion

on separa tion coeff ic ien t

c (Α2H IBA ) ö(mo l·L - 1) Β(N döPm ) Β(EuöN d)

0126 6129 1175

0130 4129 2140

0140 4114 2152

0150 5100 1180

　　注 (no tes) : pH = 4. 0, v= 8. 0 cm öm in, m (N d)

= 0. 5 m g, c (V c) = 0. 05 mo löL

表 2　Α-H IBA 溶液的 pH 对分离效果的影响

Table 2　Effect of pH of Α-H IBA solution

on separa tion coeff ic ien t

pH (Α2H IBA ) Β(N döPm ) Β(EuöN d)

3180 3138 2174

4100 3100 2188

4120 3157 2196

4140 5150 2115

　　注 (no tes) : c (Α2H IBA ) = 0. 40 mo löL , v = 8. 0 cm öm in,

m (N d) = 0. 5 m g, c (V c) = 0. 05 mo löL

21213　Α2H IBA 溶液的线性流速对分离的影响　在 Α2H IBA 的浓度、pH、以及N d 的投料量不

变的条件下, Α2H IBA 溶液的线性流速对分离效果的影响列入表 3, 淋洗曲线示于图 3。表 3 和

图 3 的结果表明, 当线性流速较大时, 147N d 有拖尾现象, 与152, 154Eu 的分离效果不好, 并且147

Pm 峰明显降低。虽然线性流速低时分离效果较好, 但考虑到分离时间等因素, 线性流速选用

810～ 1210 cm öm in 为佳。

　　图 3　线性流速为 1610 cm öm in 时, 147Pm、
147N d、152, 154Eu 淋洗曲线

　F ig. 3　E lu tion ch rom atogram of 147Pm、147N d and
152, 154Eu

　c (Α2H IBA ) = 0. 40 mo löL , pH = 4. 0, v= 16. 0 cm öm in,

m (N d) = 0. 5 m g, c (V c) = 0. 05 mo löL , P co l= 7. 8 M Pa

表 3　Α-H IBA 溶液的线性流速对分离效果的影响

Table 3　Effect of l iner veloc ity of Α-H IBA

solution on separa tion coeff ic ien t

vö(cm·m in- 1) Β(N döPm ) Β(EuöN d)

410 3114 —

810 3100 2188

1210 3100 2161

1610 5129 1197

　　注 ( no tes) : c (Α2H IBA ) = 0. 40 mo löL , pH = 4. 0,

m (N d) = 0. 5 m g, c (V c) = 0. 05 mo löL

21214　投料量对分离效果的影响　由于N d

为靶子时制得的147Pm 是无载体同位素, 故以

N d 量为投料量。指示剂中所含N d 量为每滴

014 m g。外加一定量稳定的N d3+ , 使投料量占

交换量为不同百分数。固定 Α2H IBA 浓度、pH

和线性流速, 结果列入表 4。结果表明: N d 投

料量占柱总交换容量 3%～ 5% 之间可以得到

良好的分离效果, 其差别在于投料量增加时

N d 峰 相 对 后 移。 Β (N döPm ) 增 加, 而

Β(EuöN d)减小。

表 4　Nd 投料量对分离效果的影响

Table 4　Effect of sam ple quan tity on

separa tion coeff ic ien t

R (N d) ö% Β(N döPm ) Β(EuöN d)

210 2109 3102

216 2136 2194

310 3100 2188

513 4114 2152

714 4185 2128

　　注 ( no tes) : c ( Α2H IBA ) = 0. 40 mo löL , pH = 4. 0,

v= 8. 0 cm öm in, c (V c) = 0. 05 mo löL , R (N d) 为N d 投料量

与柱交换容量的百分比 (R (N d) = m (N d) öQ )
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3　结　论

(1) 经加压排代色谱分离堆照产品物147N d 中, 除衰变产物147Pm 外, 主要杂质是152, 154Eu。

( 2) 用 Α2H IBA 2V c 作淋洗剂, 用加压淋洗色谱法可以从147N d 蜕变产物中成功地分离
147Pm , 并能分出杂质152, 154Eu, 纯化147N d。分离147Pm 最佳工艺条件是: c (Α2H IBA ) = 0. 30～

0140 m o löL ; pH = 4. 00～ 4120; 线性流速为 8～ 12 cm öm in; c (V c) = 0. 05 m o löL ; N d 投料量

为柱交换容量的 3%～ 5%。
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SEPARAT ION OF PROM ETH IUM -147 FROM NEODYM IUM -147

BY PRESSUR IZED EL UT ION CHROM ATOGRAPHY

Zhang W ei　Guo Zh ijun　Feng L ibang　L iu Zh i’an　Chen L iquan

(Colleg e of Chem istry and Chem ica l E ng ineering , L anz hou U niversity , L anz hou 730000)

ABSTRA CT

A new chem ica l m ethod based on tw o separa t ion step s is developed to iso la te p rom eth i2
um 2147 from neodym ium 2147. T he dist ribu t ion of rad ioact ive im pu rit ies in neodym ium 2147

is determ ined by p ressu rized disp lacem en t ch rom atography w ith D T PA as an eluen t, then

p rom eth ium 2147 is separa ted from neodym ium 2147 and rem ain ing con tam inan ts by p ressu r2
ized elu t ion ch rom ato igraphy w ith Α2hydroxyisobu tyric acid2asco rb ic acid (Α2H IBA 2V c) as an

eluen t.

Key word　P ressu rized disp lacem en t ch rom atography　P ressu rized elu t ion ch rom ato i2
graphy　P rom eth ium 2147　N eodym ium 2147　Eu rop ium 2154
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