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因此将
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萃取剂用于将大量钚从微量镅中

去除&从而进行微量镅的分析'本工作通过优化

萃取条件来建立大量钚中微量镅的分析程序&并
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<

!

实验部分

<=<

!

试剂与设备

二甲苯+亚硝酸钠+

N'L

!

&均为分析纯&北京

化学试剂公司提供!

DgXD

&分析纯&百灵威试剂

公司提供!

;7

#

*

%+

D,

#

!

%#经
'/'L

"

调价%水

溶液
N'L

!

酸度调至
"7$%

(

E

&中国原子能科学

研究院提供!

"ABj*

聚苯乙烯吡啶型强碱性阴离

子交换树脂&粒度为
(I)?

#

(I"A77

&自制!

)

能

谱仪&探测效率为#

*I!c(I)

%

b

&能量分辨率为

#

*c"

%

J2#

&仪器本底小于
(I*75.

H)

&美国
U/.>

O2--/

公司!有机炉&自制!

?((

型离心沉淀机&上

海手术器械厂!

M4B((

型红外灯&

A((S

&北京汉邦

伟业科技发展有限公司!

RE>??X

型漩涡混合器&

海门市其林贝尔仪器制造有限公司'

<=>

!

实验方法

<=>=<

!

"!?

D,

(

"!=K"*(

D,

的测定
!

取钚质量浓度

约
)"

F

(

E

的样品溶液
"(

&

E

&用
?7$%

(

EN'L

!

溶

液稀释到
)7E

&在柱体积为
)7E

的
"ABj*

阴

离子交换树脂上用
?7$%

(

EN'L

!

吸附钚并洗脱

镅&直到洗脱液计数接近本底计数&然后用浓度小

于
(IA7$%

(

E

的
N'L

!

解析钚&取样制源&每个样

品制
!

个平行样&

)

能谱测定求取平均值&得出

"!?

D,

和"!=K"*(

D,

的放射性计数比值
4

#

"!?

D,

%(

4

#

"!=K"*(

D,

%&然后利用此值对实验值进行计算'

<=>=>

!

;7

#

*

%+

D,

#

!

%分配比+萃取率的测定

!

准确移取适量的镅#

;7

#

*

%%+钚#

D,

#

!

%%溶

液于
)(7E

萃取管中&调节酸度为
"7$%

(

E

&用等

体积
DgXD>

二甲苯溶液在漩涡混合器上萃取&
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#每个样品制
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个平行样%并在红外灯下烘干&然
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阴离子交换树脂上进行纯化&纯

化过程中选取了
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个不同的钚样品&对每个样品

的流出曲线选取了
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个不同的测量点进行测量&
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!

在
N'L

!

初始

浓度分别为
(IA

+

)I(

+

"I(

+

!I(

+

*I(

+

AI(7$%

(

E

时&

(I)7$%

(

EDgXD>

二甲苯溶液萃取
D,

#

!

%+

;7

#

*

%的实验结果示于图
)

+图
"

'从图
)

+

"

可

看出&

DgXD

萃取
D,

#

!

%的选择性很高&在等体

积的
)I(

#

AI(7$%

(

E N'L

!

溶液中&

(I)7$%

(

E

DgXD>

二甲苯溶液对示踪量
D,

#

!

%的萃取率均

在
=?b

以上&且随着
N'L

!

初始浓度的增加&

A?

第
"

期
!!!!!!!!!!!!

黄小红等"

DgXD

萃取
)

能谱法测定大量钚中微量镅



表
)

!

"!?

D,

与"!=K"*(

D,

的计数率

[/O%2)

!

U$,.95.

F

-/92$0

"!?

D,/.3

"!=K"*(

D,

样品

#

C/7

<

%28

%

4

#

"!=K"*(

D,

%(

75.

H)

4

#

"!?

D,

%(

75.

H)

4

#

"!?

D,

%(

4

#

"!=K"*(

D,

%

样品

#

C/7

<

%28

%

4

#

"!=K"*(

D,

%(

75.

H)

4

#

"!?

D,

%(

75.

H)

4

#

"!?

D,

%(

4

#

"!=K"*(

D,

%

) B*@BI!( =?I)A (I()A ! *)B@I"A A@I@) (I()*

))!?!IB( )@(I=) (I()A ))!?!IB( )@(I=) (I()A

!@=)=I)( A*!I!@ (I()* !!B?I)= A(I=! (I()A

" =!==I=( )""IA@ (I()! * "B!B@I)( !BAI=* (I()*

B?A=I=A ="IBA (I()! "A?!"I!( !?=IBB (I()A

)*=AIB( "(I@* (I()* =A@AI!@ )!AI(? (I()*

#

(I()*

%

!!

注#

'$92

%"括号内数值为平均值#

[623/9/5.

<

/-2.96282858962/̂2-/

F

2

%

图
)

!

水相
N'L

!

初始浓度对
D,

+

;7

萃取分配比
"

#

/

%和萃取率
@

2Y

#

O

%的影响

d5

F

&)

!

Q00219$05.595/%N'L

!

1$.12.9-/95$.5./

\

,2$,88$%,95$.$.9623589-5O,95$.-/95$8"

#

/

%

/.3

9622Y9-/195$.

<

2-12.9/

F

2@

2Y

#

O

%

$0D,/.3;7

%

$$$

D,

!

&

$$$

;7

#

/

%$$$

"

#

;7

%

j)(

B

&#

O

%$$$

@

2Y

#

;7

%

j)(

!

D,

#

!
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#

*

%萃取的影响

[/O%2"

!

M.0%,2.12$0DgXD1$.12.9-/95$.$.2Y9-/195$.$0D,

#

!

%

/.3;7

#

*

%

)

#

DgXD

%(#

7$%

,

E

H)

%

3

#

$

(

/

%

"

#

D,

%

@

2Y

#

D,

%(

b

)(

*

"

#

;7

%

@

2Y

#

;7

%(

b

Cd

#

D,

(

;7

%

(I("

(I(A

(I)(

(I"(

(I("

(I(A

(I)(

(I"(

)k)

"k)

(I"! )?I? "I(! (I(" )I)j)(

!

B)I) =?I* !I@B (I(!? )IBj)(

A

""! ==IB "I)* (I(") )I(j)(

B

B(? ==I? > > >

@I=" ??I? !I@@ (I(!? "I)j)(

*

B!! ==I? )(IA (I)(A BI(j)(

A

?@) ==I= !I"B (I(!! "I@j)(

B

出现三相#

[62821$.3$-

F

/.51

<

6/82

%

*I)B (I(*"

表
!

!

萃取次数的影响

[/O%2!

!

M.0%,2.12$09622Y9-/195$.95728

样品

#

C/7

<

%28

%

3

#

$

(

/

%

萃取次数

#

QY9-/195$.95728

%

洗涤次数

#

S/865.

F

95728

%

@

2Y

#

D,

%(

b @

2Y

#

;7

%(

b

) )k) ) ( )((I( (I(")

" )k) " ) ==IB (I))=

! )k) ! ) ==I= (I(@(

* "k) " ) ==I@ (I("*

A "k)K)k) )K) ) ==IB (I("(

过洗涤总有部分被洗涤入水相&所以经过多次萃

取后
)

次洗涤其萃取率必然降低&而镅的萃取率

波动幅度很小&因此分析选定
)

次萃取即可'

>=>=A

!

水相中钚浓度的影响
!

对于一定体积一

定浓度的有机相&其萃取容量将影响待分离样

品的分离系数'表
*

为水相钚浓度对
D,

#

!

%萃

取率的影响'由表
*

可看出&对于示踪量的

D,

#

!

%&在酸度为
"7$%

(

E

+相比为
)k)

时&萃

取
)

次其萃取率可达到
==b

以上!而对于大量

钚中微量镅的分析样品&其钚的浓度很高&在钚

质量浓度为
!

#

*

F

(

E

时&其萃取率最高为

==b

'这是因为一定量的萃取剂对特定的金属

离子其萃取容量是固定的&对于含钚
*I(

F

(

E

的

待分析样品&

==b

的萃取率完全满足精确分析

的需要'

综合以上实验结果&初步确定
DgXD

萃取
)

能谱测量镅+钚的最佳条件为"室温+

)

#

N'L

!

%

5

"7$%

(

E

+相比
)k)

时用
(I)7$%

(

EDgXD>

二甲

苯萃取
!75.

&离心分相&用等体积
" 7$%

(

E

N'L

!

洗涤有机相
)

次&洗涤时间
!75.

&再离心

分相并合并水相&取样制源&用
)

能谱测量'

表
*

!

水相钚浓度对
D,

#

!

%萃取率的影响

[/O%2*

!

Q00219$0D,1$.12.9-/95$.5./

\

,2$,8

8$%,95$.$.9622Y9-/195$.

<

2-12.9/

F

2$0D,

#

!

%

样品

#

C/7

<

%28

%

-

/33

#

D,

%(

&

F

-

2Y

&

$

#

D,

%(

&

F

@

2Y

#

D,

%(

b

) "I"!) "I""" ==IB

" !@B! !@)! =?I@

! *)!= *(== ==I(

>=?

!

!18!7

二甲苯溶液萃取分离大量钚中微量

镅的样品

>=?=<

!

模拟样品的分析
!

每个样品中均加入钚

)!!(

&

F

!分别加入镅
(I((")

+

(I(("@

+

(I((B*

+

(I()!(

+

(

&

F

&然后调至
)

#

N'L

!

%

G"7$%

(

E

&体

积为
)7E

&再按推荐程序加入
)7E(I)7$%

(

E

DgXD

萃取
!75.

&离心分相&用
)7E"7$%

(

E

N'L

!

洗涤有机相
!75.

&再离心分相&合并水相&

分别对有机相和水相取样制源测
)

能谱&测得结

果列于表
A

'从表
A

结果可以得出&在镅(钚浓度比

为
)IBj)(

HB

#

=I?j)(

HB范围内&其相对偏差在

?b

以内'检出的镅浓度在
)(

H!

7

F

(

E

数量级&

其结果均满足实验要求'

@?
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表
A

!

模拟样品按程序分析的实验结果

[/O%2A

!

_292-75./95$.-28,%98$0857,%/923

8/7

<

%28O

:

962/./%

:
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<
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#

C/7

<

%28

%

-

/33

#

;7

%(

&

F

-
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#

;7

%(

&

F

相对偏差

#

42%/95̂2

32̂5/95$.

%(

b

) (I(("" (I(("! *IA

" (I(("@ (I(("= @I*

! (I((BA (I((BA (I(

* (I()*( (I()A( @I)

A ( (I(((( (I(

>=?=>

!

工艺流程实验样品的分析
!

为了进一步

验证推荐的分析方法&实验选取了
*

个工艺流程

中的样品#钚+镅浓度比约
)(

A

%进行研究&对每个

样品采用不同实验方法或分析方法进行对比实

验&结果列于表
B

'其中
%

能谱测量方法如下"配

置一系列接近待测样品浓度的已知浓度的
;7

和
D,

&在
%

能谱仪上进行刻度&得到一条直线

%

#

;7

%#

7

F

(

E

%

G)I@B!@j)(

H!

j8

#其中
8

为
%

测量活度值&

JX

\

%&然后通过
%

能谱仪对工艺流

程实验中的样品进行测量&求得样品值'从表
B

可以看出&钚+镅浓度比为
)(

A的样品直接测量是

不准确的!萃取后不洗涤得到的水相镅含量基本

满足要求!经过
)

次洗涤&有机相几乎不含镅!而

"

次洗涤和
)

次洗涤#其相比为
"k)

%效果没有明

显的变化'以上样品中钚的分析结果误差在

cAb

范围内&钚的分析结果不影响实验目的故数

据未列出&对镅的分析能准确到
(I)7

F

(

E

&能满

足工艺要求'从表
B

可以看出&此分析方法可用

于分离测定超钚元素提取过程中的镅钚混合样

品&在镅(钚
)

能谱计数比在
(I((*

以上时&推荐

的分析程序可以满足需要'

表
B

!

不同实验条件下
*

个样品中镅的测量结果
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!
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%28,.32-35002-2.91$.3595$.8

样品

#

C/7

<

%28

%

%

#

;7

%(#

7

F

,

E

H)

%

&

能谱测量#

)

>8

<

219-,7/./%

:

858

%

直接测量

#
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72/8,-2

%

萃
)

次测量

#
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F
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萃
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)

次
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F
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%
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#
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/

%
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萃
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"

次

#
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F
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%

3

#

$

(

/

%
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萃
"

次后洗
)

次
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%
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(
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%
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#

%
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<
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:
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%

) (I"() (I(!B (I(*) (I(!" (I(*B (I("?

" (IB*= (I(*! (I(!) (I("! (I(A! (I("B

! (I=?B (I(!" (I("B (I(*B (I(!@ (I("A

*

5

( (I(!( (I(A@ > > (I("A

?

!

结
!

论

#

)

%通过
DgXD

对镅和钚的萃取实验得出分

离镅+钚的最佳条件为"初始
N'L

!

浓度为
"7$%

(

E

&

相比为
)k)

&用
(I)7$%

(

EDgXD>

二甲苯溶液萃

取
!75.

&离心分相&再对有机相用等体积的

"7$%

(

EN'L

!

洗涤
)

次&洗涤时间为
!75.

&离心

分相并合并水相&取样制源&用
)

能谱测量'

#

"

%镅与钚的分离系数
Cd

#

D,

(

;7

%最高可

达
"I@j)(

B

&在
4

#

D,

%(

4

#

;7

%

4

)(

B时对
;7

测

定的相对偏差不大于
?b

'

#

!

%此方法可以用于工艺中实际样品的

分析'
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