
　第 19 卷　第 4 期 核　化　学　与　放　射　化　学 V o l. 19　N o. 4

　1997 年　11 月 Jou rna l　of　N uclear　and　R adiochem istry N ov. 　1997

　3 国家自然科学基金资助项目

　　收稿日期: 1996205220　　收到修改稿日期: 1996212224

235Th Β衰变端点能量测定中的放化分离3

张天梅　李文新　袁双贵　徐树威
(中国科学院近代物理研究所, 兰州 730000)

　　采用 PM BP2CHC l3 溶剂萃取法从238U (n, Α) 235T h 反应的靶材料、裂变产物及其它反应产物中

分离钍, 以测定其 Β端点能量。结果表明, 235T h 的半衰期为 (713±012) m in, 与文献值吻合。此流程

的分离时间约 27 m in, 化学产额约 25% , 235T h 源的 Χ谱中仅有少量的碘和碲沾污。测得的235T h 的

Β端点能量为 (1144±0104) M eV , 从而确定其Q Β= (1147±0107) M eV。

　　关键词　235T h　Β端点能量　萃取　PM BP

迄今为止, 235T h 的 Β端点能量尚未被确定。为此, 选用238U (n, Α) 235T h 反应产生235T h, 并

测定其 Β衰变端点能量。由于在作为靶物质的硝酸铀酰中, 天然铀母子体平衡时含有的大量234

T h 子体会干扰235T h 的 Β测量; 同时, 反应产物中除235T h 之外, 还共存有大量的靶物质铀及裂

变产物, 这些裂变产物的产额比235T h 的产额大 3- 4 个数量级 (其截面比约为 3×10- 4, 即 016

×10- 27 cm 2ö2×10- 24 cm 2) , 如不除去, 将严重干扰235T h 的 Χ测量。为此, 本工作在文献[ 1 ]基

础上, 拟定一个用 PM BP2CHC l3 萃取纯化235T h 的程序并用于235T h 的 Β衰变端点能量测定。

1　实验部分

111　主要试剂和仪器

UO 2 (NO 3) 2·6H 2O ; 12苯基232甲基242苯酰基吡唑啉酮25 [ 5 ] (PM BP) , 分析纯, 使用时用

CHC l3 (分析纯) 配制成 0105 m o löL ; K2600 kV 高压倍加器, 上海先锋厂出品; H PGe 探测器,

相对效率 18% , 对60Co 11332 M eV 处的能量分辨率为 119 keV ; 半导体望远镜 Β谱仪[ 2 ]; PC2
CAM A C多参数获取系统[ 3 ]。

选用U X 1 (234T h)作钍的放射性指示剂。该同位素半衰期为 2411 d, 子体U X 2 (234Pam ) 的

E Β= 2129 M eV , 易于测量并可以从天然铀中制得。

112　化学分离流程的建立

11211　铀靶UO 2 (NO 3) 2·6H 2O 中总Χ放射性的测定　按图 1 所示流程将UO 2 (NO 3) 2·6H 2O

转化成 (N H 4) 2U 2O 7 并测量其总 Χ放射性 (以N Χ1表示) , 以此作为未分离 T h 的计数标准。
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1 g UO 2 (NO 3) 2 õ 6H 2O

2 mL 011 mo löL HNO 3

UO 2 (NO 3) 2 酸性水溶液

浓N H 4O ∋

(N H 4) 2U 2O 7 黄色沉淀

过滤, 洗涤, 干燥

(N H 4) 2U 2O 7 放射源, 测N Χ1

图 1　UO 2 (NO 3) 2·6H 2O 转化为 (N H 4) 2U 2O 7 的流程框图

11212　PM BP2CHC l3 萃取234T h　按图 2 所示流程将UO 2 (NO 3) 2·6H 2O 用 PM BP2CHC l3 萃

取二次后, 在不同步骤制源测其放射性N Χ2、N Χ3和N Χ4。将图 1、2 各步测量结果列入表 1。由表

1 看出, 第一次萃取, T h 的萃取率为 93% , 二次萃取, T h 的萃取率可提高到 98%。

1 g UO 2 (NO 3) 2 õ 6H 2O

2 mL 011 mo löL HNO 3

UO 2 (NO 3) 2 酸性水溶液

1 mL 0102 mo löL PM BP2CHC l3 萃取, 离心

水相 (U )

1 mL 0102 mo löL PM BP2CHC l3 萃取, 离心

水相 (U )

浓N H 4OH

(N H 4) 2U 2O 7 沉淀

过滤, 洗涤, 干燥

制源, 测N Χ4

有机相 (T h)

制源, 测放射性N Χ3

有机相 (T h)

制源, 测放射性N Χ2

图 2　PM BP2CHC l3 二次萃取UO 2 (NO 3) 2·6H 2O 的流程

表 1　PM BP2CHC l3 萃取UO 2 (NO 3) 2 前后的 Χ放射性测量结果

N Χ1öm in- 1 N Χ4öm in- 1 N Χ4öN Χ1 N Χ2öm in- 1 N Χ3öm in- 1

93 keV 18780 1006 ～ 5% 17325 420

1001 keV 340 3 018%

11213　235T h 的纯化　辐照后的靶子经 PM PB 2CHC l3 一次萃取后, 大量的靶物质铀和裂变碎

片被分离除去。但干扰235T h Β衰变端点能量测量的核素除了234T h 外, 还有101M o、101, 104T c、134 Ig

和131 I等。为此, 实验将硝酸铀酰转化为重铀酸铵 (图 3)后进行辐照, 然后将辐照后的重铀酰铵

溶解、PM BP 萃取纯化235T h (图 4)。UO 2 (NO 3) 2 转化成 (N H 4) 2U 2O 7 后, 不仅除去了大量234T h,

而且也使铀靶中的铀含量由 47140% 增加到 76120% , 从而提高了核反应的有效靶量。用
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PM BP 萃取法将辐照过的铀靶进行萃取分离, 将极微量的反应产物235T h 从大量的靶物质铀及

裂变产物中分离、纯化出来, 进行 Χ测量。由 Χ射线的能量、半衰期及分支比等关系, 确认了
235T h的存在。将分离纯化后的235T h 制成 Β源, 即可进行 Β端点能量的测量。

50 g UO 2 (NO 3) 2 õ 6H 2O

80 mL 乙醚萃取

5 mL 乙醚洗涤

水相 有机相 (U )

10 mL 2 mo löL HNO 3 洗涤

5 mL 2mo löL HNO 3 洗涤 2 次

水相 有机相 (U )

2 - 30 mL H 2O 搅拌

有机相 + 水相

除乙醚

水相

约 15 mL 浓N H 4OH

(N H 4) 2U 2O 7 沉淀

△ 烘烤

固体 (N H 4) 2U 2O 7

图 3　UO 2 (NO 3) 2·6H 2O 转化为固体 (N H 4) 2U 2O 7 流程图

2　结果与讨论

约 7 g (N H 4) 2U 2O 7 在中国科学院近代物理所高压倍加器上用 14 M eV 中子照射 20 m in。

照射之后立即用图 4 给出的流程对样品进行化学分离并制成 Β源, 用一台半导体望远镜 Β谱

仪和一台H PGe 探测器分别探测 Β和 Χ放射性, 用M 220 多道分析器获取了时间序列谱并记

录于磁带上。测到了文献[1 ]中给出的所有 17 条 Χ峰。图 5 和图 6 分别给出了所测235T h 源最

强峰 41710 keV 的 Χ射线衰变曲线和部分 Χ谱。为了对 Β谱进行分解, 测量时间持续了约 5 h

(235T h 的半衰期约为 7 m in)。在所测得的 Β谱中仅包含235T h 及其子体235Pa 和少量的234T h 及

其子体234Pa, 利用它们半衰期不同的特点, 可以对测得的 Β谱进行分解。Β测量的结果及对235

T h 和其子体235Pa 的 Ferm 2ku rie 标绘参见文献[4 ]。由 Χ测量得到的235T h 的半衰期值 (713±

012) m in 与 Β测量得到的结果相符合, 与文献[ 5 ]给出的值也吻合很好, 进而得到了 417 keV

Χ射线对跃迁到235 T h 子体基态区域的 Χ射线的分支比为 2% ±1% , 这一结论支持了由

M irzadeh 等[ 1 ]用其它方法给出的235 T h 的部分能级图。根据这个衰变纲图, 确定了235 T h 的

Q Β= (1147±0107) M eV。这个结果与由A sghar 等[ 6 ]根据Q Α 测定值推出的 Q Β 值 (1144±

0108) M eV 符合得很好。
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辐照过的 7 g (N H 4) 2U 2O 7 (235T h)

015 mo löL HNO 3

溶靶液

0105 mo löL PM BP2CHC l3 萃取

水相 有机相 (235T h)

015 mo löL HNO 3 洗涤

水相 有机相 (235T h)

4 mo löL HNO 3 反萃

水相 (235T h)

加 Fe3+ , I- ,M o 4+ 反载体和浓氨水

溶液
离心

235T h 沉淀

015 mo löL HNO 3

沉淀溶解

0105 mo löL PM BP2CHC l3 萃取

水相 有机相 (235T h)

0105 mo löL PM BP2CHC l3 萃取

制成 Β源测量

有机相

图 4　238U (n, Α) 235T h 反应中235T h 的化学分离流程

　　图 5　235T h 417 keV Χ射线衰变曲线 图 6　235T h 的部分 Χ谱
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3　结　论

此流程的分离时间约 27 m in (包括照射结束靶子被传出及制源后开始测量)。由于分离后

的样品是用于测量 Β放射性, 即必须制成对自吸收和散射作用可忽略不计的薄源, 实验采用了

PM BP 萃取法, 其化学产额约 25%。尽管235T h 源的 Χ谱中有少量的碘和碲的沾污, 但用此化

学分离流程得到的235T h 样品完全能满足235T h Β端点能量的测量要求。
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RAD IOCHEM ICAL SEPARAT ION AND IND ENT IF ICAT ION IN

THE D ETERM INAT ION OF 235Th ΒD ECAY END PO INT ENERGY

Zhang T ianm ei　L iW enx in　Yuan Shuanggu i　Xu Shuw ei
( 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 radiochem ica l m ethod of so lven t ex tract ion w ith PM BP2CHC l3 has been u sed to sepa2
ra te tho rium from the fission p roducts and irrad ia ted ta rget m ateria l in 238U (n, Α) 235T h reac2
t ion fo r determ ina t ion Βdecay endpo in t energy of 235T h. T he resu lts ind ica te tha t the ha lf2live

of 235T h is (713±012) m in w h ich is in good agreem en t w ith the reference va lue. T he separa2
t ion t im e of th is p rocedu re is abou t 27 m in and the chem ica l yield is clo se to 25%. M easu red

Βdecay endpo in t energy of 235T h is (1144±0104)M eV and Q Β= (1147±0107)M eV.

Key words　　235T h　Βdecay endpo in t energy　So lven t ex tract ion　PM BP
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