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摘要 :用二2(22乙基己基)磷酸 ( HDEHP)作萃取剂 ,二甲苯作稀释剂 ,在盐酸介质中 ,研究了从裂变产物中分

离142La的最佳条件 ,提出了“两步延迟分离法”的分离流程。流程所需时间约 1 h ,142 La 的化学回收率约

80 % ,对主要γ核素的去污因子大于 1×103。
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　　为准确测量142La的衰变数据 ,需要从裂变产

物中提取放化纯的142La。文献 [ 1 ]将硝酸铀酰溶

液经短时间辐照后 ,立即进行 BaCl2 沉淀 ,冷却一

段时间后将 BaCl2 沉淀溶解并进行 La (OH) 3 沉

淀。此流程无法消除143La ,141La ,141Ce及143 Ce等

核素的干扰。Gehrke 等[2 ]将稀土以 Y(OH) 3 形

式沉淀 ,经硝酸溶解后用高效液相色谱法

(HPLC)进行稀土分离 ,此流程相当费时。本工

作根据各相关核素的半衰期 ,利用它们的母子体

关系 ,拟用简便、快捷的“两步延迟分离法”和二2
(22乙基己基)磷酸 ( HDEHP)萃取剂 ,从裂变产物

中分离放化纯的142La。

1　实验部分

111　主要试剂和设备

二2(22乙基己基)磷酸 ( HDEHP) ,上海化学试

剂一厂生产 ,用铜盐沉淀法[3 ]纯化后 ,纯度达到

99 % ,不含二元酸 ;140Ba2140 La 指示剂 ,从裂变产

物中自行提取 ,放化纯 ;9012 %235U的硝酸铀酰溶

液 ,酒泉原子能联合企业提供 ;其它化学试剂均为

分析纯。

GEM2702002plus 型 HPGeγ能谱仪探测系

统 ,美国 ORTEC公司生产。

112　实验原理

裂变产物中存在的 La 放射性同位素[4 ]列入

表 1。

表 1　裂变产物中 La的主要放射性同位素

Table 1　Isotopes of La in the fission products

核素 (Nuclide) 140La 141La 142La 143La

y/ % 6128 5180 5189 5194

T 1/ 2 11678 d 3192 h 9111 min 1412 min

核素 (Nuclide) 144La 145La 146La 147La

y/ % 5147 3192 2198 2125

T 1/ 2 4018 s 2418 s 614 s 4 s

从表 1 看出 ,影响142La 测量的主要同位素

有141La和143La。它们的β衰变链如下 :



　　从衰变链可以看出 ,142 La 的母体142 Ba 的

T1/ 2 ( 1016 min) µ 143 La 的母核143 Ba 的 T1/ 2

(1417 s) ,将硝酸铀酰溶液经短时间辐照 (如 1

min)后 ,不直接提取 La ,而是冷却一段时间 (如 3

～5 min) ,使143Ba 衰变掉 ,从裂变产物中分离出

Ba后 ,再冷却一段时间 (如 15～20 min) ,待142La

从142Ba中生长出来后 ,再从 Ba中分出 La。这样

可以完全消除143 La 的干扰。然而 ,仍然有141 La

的干扰。根据母核141 Ba 的 T1/ 2 ( 18124 min)长

于142La 的母核142Ba 的 T1/ 2 ,在保证得到足够量

的142La 的基础上 ,尽量缩短分离时间就可以减

少141La的干扰。具体操作如下 :

硝酸铀酰溶液经短时间 (约 1 min)辐照后 ,

冷却 ,待143Ba全部衰变成143La 后 ,用 HDEHP萃

取 ,使 La 进入有机相 ,Ba 留在水相 ,实现 Ba2La

的第一次分离。与 La 一起进入有机相的还有

RE。将上述含 Ba 水相放置一段时间 ( 15～20

min)后 ,仍采用 HDEHP萃取 ,使142La ,141La进入

有机相 ,实现 Ba2La 第二次分离。为了尽量减

少141La的干扰并保证有足够的142La 生成 ,二次

萃取间隔时间要适当短。

先是从裂变产物中提取Ba (除掉La) ,而后再

从Ba中分离出由Ba生长出来的 La (除掉Ba) ,这

一过程可以归纳为两次 Ba2La 分离 ,并且是两次

有时间选择、有对象选择的分离 ,本文称这种方法

为“两步延迟分离法”。

113　实验方法

将 015 mL 硝酸铀酰溶液封于小塑料管中 ,

装入靶盒 ,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 (中子注量率 Φ≈1 ×1013

cm - 2·s - 1)辐照 1 min。出堆后 ,冷却 5 min ,打开

靶盒取出塑料管 ,用壁纸刀将塑料管切开 ,吸取溶

液并转移至带有磨口塞的 10 mL 萃取管中。实

验过程中每次均取 2 mL ,在 HPGeγ能谱仪上测

量。采用 Gammavision 512解谱软件进行解谱分

析。

2　结果和讨论

211　Ba2La分离条件的选择

21111　萃取时间对分配比的影响　用 0175 mol/

L HDEHP/二甲苯作萃取剂 ,水相为 0105 mol/ L

HCl ,以140Ba2140La 为示踪剂 ,取等体积的水相和

有机相进行萃取 ,萃取时间对 La3 +分配比的影响

示于图 1。从图 1 看出 ,萃取 1 min后 , D (La3 + )

不再随萃取时间增加而增加 ,说明 HDEHP/二甲

苯萃取 La3 +达到平衡。

图 1　萃取时间对分配比的影响

Fig. 1　Effect of the time of extraction on D (La3 + )

R (o/ a) = 1 , c ( HCl) = 0105 mol/ L ,

c ( HDEHP) = 0175 mol/ L

21112　萃取酸度和萃取剂浓度对分配比的影响

　以140 Ba2140 La 为示踪剂 ,分别取 0130 , 0175 ,

1150 mol/ L HDEHP/二甲苯为萃取剂 ,在不同的

酸度下等体积萃取 1 min ,萃取结果示于图 2。从

图 2看出 ,在相同萃取剂浓度下 , D (La3 + )随盐酸

浓度增加而下降。同样以140Ba2140La 为示踪剂 ,

分别取 HCl 的浓度为 01025 ,01050 ,01200 mol/

L ,在不同的萃取剂浓度下等体积萃取 1 min ,萃

取结果示于图 3。从图 3 看出 ,在相同酸度条件

下 , D (La3 + )随萃取剂浓度增加而增加。

图 2　盐酸浓度对分配比的影响

Fig. 2　Effect of the concentration

of HCl on D (La3 + )

c ( HDEHP) :1———1150 mol/ L ,2———0175 mol/ L ,

3———0130 mol/ L

根据上述实验 ,选择了 Ba2La 萃取分离的条

件为 : c ( HDEHP) = 0175 mol/ L , c ( H + ) = 0105

mol/ L。在此条件下 ,La3 +的分配比约为 55 ,Ba
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的分配比约为 01001。选择反萃条件为 : c ( H + )

= 0180 mol/ L ,此时 , D (La3 + )约为 0103。

图 3　HDEHP浓度对分配比的影响

Fig. 3　Effect of the concentration

of HDEHP on D (La3 + )

c ( H + ) :1———01025 mol/ L ,2———01050 mol/ L ,

3———01200 mol/ L

212　碘及其它核素的去污

在第一次 Ba2La 分离时 , UO2 +
2 及 Zr , Mo ,

Sn ,RE等核素和 La一起被 HDEHP萃取 ,进入有

机相。留在水相中未被萃取的核素在第二次 Ba2
La分离时 ,与 Ba一起留在水相。剩下的是由 Ba

生长出来的141 ,142La 及与 Ba2La 母子体关系类似

的核素 (如 Sr2Y)等进入 HDEHP 有机相。Y在

HDEHP中的分配比比 La 高[3 ] ,因此 ,再次萃取

可对其进一步去污。I 在裂变产物中的产额最

高 ,化学形态较复杂 ,La2 ( CO3 ) 3 和 La (OH) 3 沉

淀对 I有一定的去污作用。实验表明 ,La2 (CO3) 3

和 La (OH) 3 沉淀对 I 去污因子分别为 > 17 和

> 8。

213　推荐流程

根据 Ba2La分离条件 ,建立了分离142La的实

验流程 :

(1) 235U 靶溶液辐照 (Φ≈1×1013 cm - 2·s - 1)

1 min ,冷却 3～5 min。

(2)将溶液移入 10 mL 萃取管中 ,加适量 HCl

调至 0105 mol/ L ,加入约 1 mg Ba2 +载体 (水相总

体积保持 2 mL ) , 加入 2 mL 0175 mol/ L

HDEHP/二甲苯溶液 ,振荡 1 min ,在3 500 r/ min

下离心 1 min (萃取振荡时间、离心条件下同) ,弃

去有机相。

(3)向水相加入 2 mL 0175 mol/ L HDEHP/

二甲苯溶液 ,萃取 ,弃去有机相。

(4)将水相放置 15～20 min 后 ,加入 2 mL

0175 mol/ L HDEHP/二甲苯 ,萃取 ,弃去水相。

(5)向有机相中加入 2 mL 0105 mol/ L HCl

洗涤有机相一次 ,弃去水相。

(6)向有机相加入含有 3 mg La3 +载体的 018

mol/ L HCl 2 mL ,反萃 ,弃去有机相。

(7)向水相加入 2 mL 0175 mol/ L HDEHP/

二甲苯溶液 ,萃取 ,弃去有机相。

(8 ) 向水溶液中加入 014 mL 316 mol/ L

NaOH(中和)和饱和 ( N H4 ) 2C2O4 溶液 1 mL ,形

成 La2 (C2O4) 3沉淀 ,离心 ,弃水相。

(9)加少量 1 mol/ L HCl溶解沉淀 ,加 4 mL

去离子水和 015 mL 浓 N H4OH ,形成La (OH) 3沉

淀 ,离心 ,弃水相。

(10)加少量 HCl溶解 ,制源 , HPGeγ谱仪测

量。

214　流程验证

经实验验证 ,La的化学回收率约为 80 % ,142La

的放化回收率约为 20 % ,流程所需时间约为 1

h ,142La与141La活度之比为 2∶1。对其它各核素

的去污因子列入表 2。从表 2 看出 ,大部分核素

的去污因子都大于 1 ×103。获得的142La 的γ能

谱示于图 4中 ,除注明外其余的γ能峰与文献[4 ]

给出的142La的γ能峰基本相同。

表 2　各放射性核素的去污因子

Table 2　Decontamination factors of radionuclides

核素 (Nuclide) DF 核素 (Nuclide) DF

91Sr > 3×103 134 Te > 6×103

92Sr > 2×104 134 I > 4×103

94 Y > 116×103 141Ba > 6×103

95 Y > 1×104 142Ba > 8×102

97Zr 5×103 146Ce > 2×102
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续表　

核素 (Nuclide) DF 核素 (Nuclide) DF
101Mo > 2×103 146Pr > 3×103

104 Tc > 3×103 147Pr > 8×102

128Sn > 6×102 149Nd > 5×102

131Sb > 8×102

图 4　142La产品的γ能谱图

Fig. 4　Theγ2spectra of product 142La
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SEPARATION OF 142La FROM FISSION PROD UCTS BY HDEHP
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Abstract : With HDEHP as an extractant and xylene as a solvent , the separation of 142La from fission prod2
ucts by solvent extraction is studied. Based on twice Ba2La extraction separations performed after proper de2
lay time (“twice delay separation method”) ,a one2hour separation procedure is designed and examined. The

chemical recovery of 142La is about 80 % , and the decontamination factors for mostγ2emitters are higher

than 1×103 .
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