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简报

229Ra 的衰变3

方克明　杨维凡　袁双贵　沈水法　牟万统　张学谦
李宗伟　钟纪泉　郭天瑞　陈展图

(中国科学院近代物理研究所, 兰州 730000)

　　用 14 M eV 中子轰击钍靶, 通过232T h (n, Α) 229R a 反应产生229R a, 用放射化学方法从被照靶物

质中分离出229R a。利用 Χ(X) 谱学方法, 首次观测到了能量分别为 1415, 1516, 1818, 2118, 22. 5,

4410, 4715, 5510, 6310, 6916, 9316, 9411, 9815, 10212, 10415, 10611, 16111, 17115 keV 的229R a 衰变

的 18 条新 Χ射线, 建立了229R a 的部分衰变纲图。

　　关键词　229R a　符合测量　衰变纲图　

自 1951 年 D epocas 等[ 1 ]用228R a (n, Χ) 反应首次合成229R a 之后, R avn 等[ 2 ]应用同位素分

离器从232T h (p , X) 反应产物中分离229R a, 根据 Β计数测得它的半衰期为 (410±012)m in, 随后

W estgaard 等[ 3 ]应用相同的合成及分离方法, 结合 Β单谱和 Β2Χ符合测量技术测得229R a 的 Β
端点能量为 (1176±0104)M eV , 给出其衰变能的下限为 (1176±0104)M eV , 指出229R a 的 Β- 衰

变 95 % 以上直接跃迁到229A c 的低能级态, 很可能大部分落到基态, 从而导致对229R a 衰变 Χ
射线观测的困难。Gila t 和 Katcoff [ 4 ]用共沉淀法和离子交换法较好地将镭从232T h (n, X)反应

产物中分离出来, 但因化学分离所需时间过长, 没有得到关于229R a 衰变性质的更多信息, 到目

前为止, 仍未得到229R a Β- 衰变的任何 Χ射线的数据。本文试图通过232T h (n, Α) 229R a 反应产生
229R a, 应用化学分离技术并结合 Χ谱学方法测定229R a Β- 衰变的 Χ射线并给出它的部分衰变

纲图。

1　实验

111　示踪剂制备

11111　234T h 的提取　 (1)称取 2 g 老化UO 2 (NO 3) 2·6H 2O 溶于 15 mL 1 m o löL HC l 中, 所



得溶液用 15 mL 0. 1 m o löL PM BP2苯溶液萃取 1 m in。分相后的有机相用相同体积的 1 m o lö

L HC l 洗涤一次。这一步中, 234T h 被定量萃取, 铀留在水溶液中。　 (2)含钍有机相用 15 mL 6

m o löL HC l 反萃两次, 合并水相, 弃去有机相。　 (3) 将合并后的反萃水相蒸至近干, 制成 1

m o löL HC l 溶液备用。

11112　228R a 的提取　 (1)称取 5 g 老化 T h (NO 3) 4·6H 2O 溶于 15 mL 6 m o löL HC l 中, 所得

溶液用 30 mL 50 % P 2042煤油溶液连续萃取 3 次, 每次萃取 1 m in, 分相后弃去有机相。(2)将

含镭水溶液蒸至近干, 制成所需浓度的 HC l 溶液, 备用。

112　照射用硝酸钍的纯化

( 1) 将 12 g 老化 T h (NO 3) 4·6H 2O 溶于 30 mL 715 m o löL HNO 3, 所得溶液用 30 mL

40% TBP2煤油连续萃取 3 次。钍进入有机相, 镭留在水溶液中。合并有机相, 用

30 mL 715 m o löL HNO 3 洗涤一次。

(2)有机相用 30 mL 011 m o löL HNO 3 连续反萃 5 次, 合并含钍水相。

( 3) 按 (1) 和 (2) 处理 500 g T h (NO 3) 4·6H 2O , 将处理好的含钍水溶液合并, 在电炉上蒸

至近干, 然后在红外灯下烤干, 得到不含镭的 T h (NO 3) 4 作靶材料。

113　照射

实验在本所Cockcroft2W alton 加速器上进行。用 14M eV 中子照射硝酸钍, 平均中子注量

率为 1×1014 m - 2·s- 1, 每次照射 5 g T h (NO 3) 4, 持续照射 10 m in。照射结束后, 用“跑兔”装置

将靶传送到化学实验室。共照射 81 个靶。

114　化学分离

(1)将照射过的 5 g T h (NO 3) 4 靶溶于 6 mL 含 Zr, C s,L a 载体的沸腾的 715 m o löL HNO 3

中, 转入 50 mL 离心试管后, 在冰浴中冷却。加入 1 mL 饱和BaC l2 溶液, 搅匀。再加入 15 mL

体积比为 5∶1 的HC l2乙醚溶液, 在冰浴中不断搅拌下冷却。镭与BaC l2 共沉淀, 离心分离, 弃

去上层清液。

(2)BaC l2 沉淀用 3 mL 热蒸馏水溶解后, 加入 15 mL 5∶1 HC l2乙醚溶液, 在冰浴中冷却,

再次使BaC l2 沉淀, 离心分离, 弃去上层清液。

(3)重复 (2) , BaC l2 沉淀用可拆卸漏斗过滤, 制成固体测量源。全程化学分离时间为 6- 8

m in。

115　测量

照射结束后约 8 m in 可开始 Χ活度测量, 用一台小平面 H PGe 低能 Χ(X ) 探测器和一台

GM X H PGe 探测器分别对固体源进行 X、Χ单谱的时间序列谱以及 X2Χ、Χ2Χ符合测量, 每个

样品持续测量 12 m in。小平面H PGe 低能 Χ(X)探测器对57Co 的 122 keV 能量的分辨率为 580

eV , GM X H PGe 探测器对60Co 的 1332 keV 能量的分辨率为 210 keV。用本所研制的 PC2
CAM A C多参数数据获取系统记录单谱和符合事件, 测量数据储存在磁盘上。

2　结果与讨论

市售钍试剂中存在232T h 的衰变子体228R a 和224R a, 这两种镭同位素又有一系列的 Χ放射

性子体。它们的存在将干扰实验中229R a 衰变产生的X 和 Χ射线的测量, 必须预先将它们除去。

用234T h 和228R a 的示踪实验显示, 在本文给出的钍靶纯化过程中, 测得钍的每一步的萃取效率
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约为 90% , 反萃效率约为 80%。钍的损失主要在用 715 m o löL HNO 3 洗涤这一步。纯化后的

硝酸钍中镭的去污系数为 430。

T h (NO 3) 4 在照射中除了含有产生的镭同位素外, 主要还有232T h (n, 2n) 和232T h (n, Χ) 反

应产生的231T h 和233T h 以及钍的裂变产物。这些产物有很强的 Χ放射性, 而预期229R a 的 Χ活

度可能非常弱。为了更好地观测229R a 衰变的 Χ射线, 必须尽可能地将镭与干扰核素杂质分离。

其中最困难的是与同族元素钡和锶的分离。用离子交换法可将镭与钡和锶完全分离, 但是这种

方法比较费时, 而229R a 的半衰期只有 4 m in。本文采用BaC l2 沉淀载带镭, 测得的 Χ射线单谱

显示除钡和锶的 Χ射线外, 未发现其他核素的 Χ射线。用228R a 做示踪剂, 测得从照射过的钍靶

中提取镭的收率为 73% ±5%。

图 1　A c X 射线谱 图 2　与A c KΑ1 X 射线符合的部分 Χ射线谱

从 Χ(X)射线单谱 (图 1)中观测到了A c KΑ1 和A c KΑ2 的X 射线, 测得它们的半衰期约为

4 m in, 这表明上述两条X 射线主要来源于229R a 的 Β- 衰变。在用A c KΑ1 X 射线峰开门所得到

的符合 Χ射线谱 (图 2)中, 我们观测到了 3 条 Χ射线 (1415, 1516 和 4410 keV )。在此基础上,

分别用这 3 条 Χ射线开门, 又发现了与它们有符合关系的另外 15 条 Χ射线, 它们的能量分别

为 1818, 2118, 2215, 4715, 5510, 6310, 6916, 9316, 9411, 9815, 10212, 10415, 10611, 16111 和

17115 keV。上述 18 条 Χ射线均是首次观测到的。在这些 Χ射线的能量、符合关系以及能量总

合关系的基础上, 我们推荐了一个229R a 的部分衰变纲图 (图 3) , 图中的大部分能级与

T hom p son等[ 5 ]在230T h (t, Α) 229A c反应的在束 Χ研究中获得的229A c 的能级基本一致, 实验还发

现了229A c的 4 条新能级, 其能量分别为 2115, 14119, 17511 和 22212 keV。

由于 14M eV 中子引起232T h 裂变时, 钡和锶有较高的裂变产额, 在含镭的氯化钡样品的 Χ
射线单谱中, 钡和锶同位素的 Χ活度非常强, 它们对229R a Χ射线的测量产生了严重干扰。我们

计划采用高压离子交换技术使镭与钡、锶分离后, 再进行229R a 衰变性质的研究, 预期将得到更

精确的229R a 的衰变纲图。
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图 3　229R a 的部分衰变纲图

　　致谢: 我们衷心感谢我所加速器人员的大力支持。
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THE D ECAY OF 229Ra
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ABSTRA CT
229R a is p roduced in the 232T h (n, Α) 229R a react ion u sing 14 M eV neu tron irrad ia t ion of

na tu ra l tho rium. T he 229R a act ivit ies are rad iochem ica lly separa ted from the irrad ia ted ta rget

m ateria l. 18 new Χ rays of 229R a decay w ith the energ ies of 14. 5, 15. 6, 18. 8, 21. 8, 22. 5,

44. 0, 47. 5, 55. 0, 63. 0, 69. 6, 93. 6, 94. 1, 98. 5, 102. 2, 104. 5, 106. 1, 161. 1, 171. 5 keV

are found fo r the first t im e. A part ia l decay schem e of 229R a is p ropo sed.

Key words　　229R a　Co incidence m easu rem en t　D ecay schem e
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