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简报

液-液萃取法从钨中分离钽3

李宗伟　赵之正　杨维凡　牟万统　杨永峰　蔡喜臣
(中国科学院近代物理研究所,兰州 730000)

　　用放射化学方法和 Χ谱测量技术检验了在HNO 32H F 体系中用甲基异丁基酮萃取钽的快速化

学分离流程。实验结果表明,该流程在HNO 32H F 体系中能快速、有效地从14 M eV 中子轰击天然

钨靶样中分离钽,对W 的去污系数在104以上。将上述化学流程用于中能18O 离子轰击过的钨靶时,

从 Χ谱图发现,除少数元素未被分离外,核反应产生的大部分元素已被分离。

　　关键词　重离子核反应　萃取　快速化学分离　Χ射线谱　去污系数

在重离子反应中多核子转移反应是合成新核素的有效途径之一。为了利用奇异的反应道

来获得新丰中子核素187T a,我们检验了从钨靶中分离钽的快速化学分离流程。由于反应直接

产生的187W 的截面很大 (> 15×10- 31 cm 2) ,而产生的187T a 的截面仅为 (10—100)×10- 34 m 2

(几十微巴) ;母体核187T a 的寿命很短 (微观理论预言为5—22 m in) ,它将通过 Β- 衰变生成子体
187W。因此,要求对187W 的去污系数尽可能高。

钽的分离纯化方法很多,有沉淀法[ 1 ] ,吸附法[ 2 ] ,离子交换法[ 2 ]和萃取法[ 2 ]等。其中,用液2
液萃取法[ 2 ]从H F 介质中萃取钽是一种很好的分离方法。文献[ 2, 3 ]用二异丙基酮 (D IPK)和

二异丁基酮 (D IBK)在 H F2HC l, H F2H 2SO 4、H F2HNO 3等体系中对钽的萃取进行了详细的研

究,发现它们对钽有很好的分离效果,但分离时间较长。文献[ 4 ]用甲基异丁基酮 (M IBK)作萃

取剂,在H F2H 2SO 42N H 4F 介质中进行钽的分离。本文检验用M IBK 萃取分离经14 M eV 中子

轰击钨靶样后溶解在HNO 32H F 中 T a 的流程。

1　实验部分

111　辐照和化学分离

示踪样品是在中国科学院近代物理研究所的中子发生器上用14 M eV 中子 (中子注量率



图1　14 M eV 中子轰击天然钨靶的 Χ谱图
(a)——分离后的有机相,测量时间50 h,

(b)——分离前的水相,测量时间10 m in,照射时间5 h

为1010öm 2õs)轰击天然钨粉末靶 (186W 丰度为2618 % )制备的。持续照射5—6 h,照射结束后,

将靶子传送到化学分离实验室, 混合均匀后, 每次称取2 g 钨样于一聚乙稀烧杯中, 加4 mL

H F,滴加213 mL 浓N HO 3,待溶解完全后,用蒸馏水稀释至20 mL ,并将该溶液转入50 mL离

心试管中,离心1 m in,将上清液转入分液漏斗中,用等体积的M IBK 萃取015 m in; 弃去水相,

用20 mL H F2HNO 3溶液 (含4 mL 浓H F 和213 mL 浓 HNO 3)洗涤有机相2次,每次015 m in。将
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有机相转入测量管中进行测量。整个操作过程为4—5 m in。

112　Χ射线谱的测量
将未经化学分离的钨样品和化学分离后的 T a 样品源分别置于一低本底铅室中, 用在

1332 keV 处有1185 keV 分辨率的高纯 Ge 探测器测量 Χ谱,源与探测器之间的距离为5 cm ,

用152Eu 标准源进行能量刻度,用多道缓冲器 (M CA 919) 2微机获取测量的 Χ谱,每一样品测量

10 m in,得到其时间序列谱,并将测量的 Χ谱记录在磁盘上。实验中使用的样品源均是溶液,在

相同几何条件 (即用相同的试管、相同体积的溶液以及源至探测器间的距离相同)下作相对测

量。

2　结果与讨论

211　去污系数

选择由186W (n, Χ)反应产生的187W 作为测定去污系数的示踪剂,其半衰期为2319 h [ 5 ] ,为

了得到足够小的统计误差,对化学分离后的样品源测量50 h,测得的 Χ谱示于图1,从图1 (a)可

知, Χ谱中只观测到 T a 的长寿命核素 (183T a, 184T a) ,而187W 的 Χ峰在该图中已看不到; 但在未

经萃取分离的W 样品谱中, 187W 的峰很强, 如图1 (b)所示。为了计算去污系数, 以47915和

68518 keV Χ峰处的本底标准偏差的3倍作为可能存在剩余的187W 峰的最大活度计算去污系

数,用如下关系式计算去污系数:

Γ=
N A × tB

3×N B × tA

式中,N A 为未分离样品 Χ峰下计数, N B 为分离后相应 Χ峰下本底计数, tA 为未分离样品的测

量时间, s; tB 为分离后样品的测量时间, s; Γ为去污系数。利用上述公式计算,得到187W 的去污

系数大于104。

212　化学产额

图2　钽的化学产额与溶解液体积之间的关系

1——H F, 2——HNO 3

用 184 T a 作示踪剂来确定 T a 的化学产额,
184T a的半衰期为8155 h [ 7 ] , 在测量时间内 (< 20

m in) ,可忽略184T a 的衰变修正; 用184T a 的三条最

强 Χ射线 (41410, 25218和92019 keV )作内标确定

T a 的化学产额。称取2 g 照射过的钨样品,溶解后

进行直接测量,得到 Χ谱图;然后对测量过的溶液

进行化学分离, 并对其 T a 样品源在相同几何条

件下进行测量,每次测量时间均相同,这样,同一

能量的直接谱的峰下面积与化学分离后对应的峰

下面积之比即是化学产额。实验改变溶解液体积

V HF ,V HNO 3对 T a 的化学产额的影响并示于图2。从

图2中可知,当V HF < 8 mL或V HNO 3 < 5 mL 时,化

学产额大于90%。随着H F 和HNO 3体积增大,由

于它们的配位作用,使 T a 与 F - 配位,影响M IBK 对 T a 的萃取,所以使 T a 的化学产额 (溶解

和萃取)明显降低;但在同样的溶解条件下,随着稀释体积的增大,其化学产额保持不变。另外,

实验发现,萃取时间大于10 s时, 99%的钽进入有机相。
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213　萃取前后样品的 Χ谱图的比较
由于中子核反应自身的特点,即核反应只能产生低于靶核的元素 (W , T a, H f) ,从测量的 Χ
谱图 (图1 (b) )中可知,通过 (n, Χ)反应直接产生187W , (n, Α)反应产生183H f,而 (n, pxn)反应产

生183, 184, 185, 186T a 等同位素。从经过化学分离后的 Χ谱图中 (图1 (a) )可以看出,W 和H f 的同位

素全部除去,测量本底大为降低。

图3　中能重离子18O 轰击天然钨靶的 Χ谱图
分离后的有机相,测量时间30 m in

为了检验化学流程的可靠性,在兰州重离子加速器上用中能18O 离子轰击2 g 天然钨靶

015 h, 利用上述分离流程对钽进行分离, 得到的 Χ谱图示于图3。在VA X28350计算机上用

SAM PO程序对测量的 Χ谱进行处理,以获得峰下面积,通过 TAU (识别核素)程序对测量的 Χ
谱作半衰期拟合,得到分离后的 Χ谱大部分是钽的各同位素的 Χ峰。由于分离过程为一步操
作,因此,在测得的 Χ谱图中还存在一些稀土同位素的 Χ峰和一些其它杂质。但是,完全不存在

钨同位素的 Χ峰。这说明上述流程用于钽的分离是可行的。
通过重离子 Χ能谱的数据分析,发现 T a 的化学产额为70%左右。稍低于中子反应中 T a

的化学产额。由于使用的是带电重离子核反应,反应过程中可能存在价态的影响。虽然我们使

用的是HNO 32H F 混合体系,但所用的量可能不足以将钽全部氧化为+ 5价,而且元素钽较容

易与氟离子形成 T aF -
6 , T aF 2-

7 和 T aF 3-
8 三种配合物[ 6 ]。从而导致中子反应和重离子反应中化

学产额的不同。

3　结　论

采用HNO 32H F 混合体系溶解经14 M eV 中子和中能18O 重离子轰击后的天然钨靶,并用
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甲基异丁基酮萃取流程能在4—5 m in 内完成。其化学产额大于70% ,对W 的去污系数在104以

上。说明该流程能用于 T a 的短寿命 (m in 级)同位素的分离和测量,并且也适用于 T a 新同位

素的发现和分离。

衷心感谢本所中子发生器和重离子加速器运行人员的大力支持和合作。
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SEPARAT ION OF TANTAL UM FROM TUNGSTEN
BY L IQU ID -L IQU ID EXTRACT ION

L i Zongw ei　　Zhao Zh izheng　　Yang W eifan
M ou W an tong　Yang Yongfeng　Cai X icheng

( 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 rap id rad iochem ica l separa t ion p rocedu re is perfo rm ed u sing rad iochem ica l separa t ion

m ethod and Χ2spectrum m easu rem en t techn ique. In the p rocedu re, tan ta lum p roduced by 14

M eV neu tron s bom bardm en t of na tu ra l tungsten is ex tracted by isobu tylm ethyl ketone from

the H F2HNO 3 so lu t ion. T he experim en ta l resu lt show s tha t th is separa t ion p rocedu re is rap id

and efficien t fo r separa t ing tan ta lum from the m ixed so lu t ion of H F2HNO 3 by isobu tylm ethyl

ketone and the decon tam ina t ion facto rs are m o re than 104. A t the sam e tim e, the p rocedu re is

a lso u sed to separa te tan ta lum from tungsten targets bom barded w ith in term edia te energy (18

O ). T he m easu red Χ spectrum show s tha t tan ta lum has been separa ted from m o st elem en ts

p roduced in the nuclear react ion s excep t fo r less elem en ts.

Key words　　H eavy ion nuclear react ion　L iqu id2liqu id ex tract ion　R ap id chem ica l

separa t ion　Χ spectrum　D econ tam ina t ion facto r
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