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摘要!在<全面禁止核试验条约=#

MFQF

$体系的放射性核素监测中&需要对气溶胶可疑样品进行前处理&以便

进行详细分析'这类气溶胶样品基体质量大&待测元素多且化学性质差异大&单用某一种前处理方法难以保

证回收率'本工作提出了浸取
=

灰化
=

消解联用的方法&即微波密闭浸取易挥发元素(灰化除去滤材基体(再用

微波密闭消解溶解难溶元素的方法'实验用聚丙烯纤维滤材制备了模拟样品&以铯(铈和锆为代表研究了浸

取压力(功率(时间(灰化条件以及消解酸种类和用量等条件对回收率的影响'实验结果表明"在最佳条件下&

外加于气溶胶样品的铯(铈和锆可以定量回收'
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放射性核素核查是<全面禁止核试验条约=
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所规定的
"

种监测技术之一&可以为核事件的性质

提供无可争辩的证据'在国际监测系统#
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$台站中&一般采用过

滤法进行大流量气溶胶采样(滤材压片后使用
%

谱

仪测量相关放射性核素的方法*

*

+

'当用
%

无损分

析技术无法得到可疑样品的足够信息时&<全面禁

止核试验条约=组织#
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$的临时技术秘书
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-%N585%./&9216.51/&821-29/-5/9
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EFV

$可能指定

条约规定的某些实验室对样品进行前处理后进行

适当的放射化学分析*

#

+

'

这种气溶胶滤材样品与一般气溶胶样品的

主要差异在于"#

*

$样品量大!根据经验&分样后

滤材基体约
@

B

&颗粒物质量约
*Y@

B

&而一般的

气溶胶样品中&基体通常很少&颗粒物质量也小

于
)Y@

B
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$相关核素多!用于事件性质判断的

重 要 相 关 核 素 有"
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&这些核素#元素$

的化学性质差异很大'因此&单独使用某一种

样品前处理方法&如灰化法(湿消解法和熔融法

等*

"

+均难以达到目的'

李冬梅等*

@

+的研究表明&微波密闭浸取或微

波密闭消解方法对此类样品中的易挥发及难溶核

素均可以高效率回收&但单次样品处理量较小'

在此基础上&本工作考虑联合使用多种前处理方

法'考虑到
M8

等易挥发性核素的溶解性较好&

拟先用微波密闭浸取法将易挥发性核素浸出!然

后将浸取残渣灰化除去滤材基体&最后用微波密

闭消解的方法将难溶核素彻底溶解'这样可以在

保证相关核素回收率的前提下&有效除去滤材基

体'此种方法目前尚未见国内外文献报道'本工

作中用
M8

代表易挥发核素&

M2

代表稀土核素&

\-

代表难溶核素&均使用稳定同位素代替相应的放

射性核素&滤材使用常用的聚丙烯纤维滤材'
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实验部分
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样品制备和实验仪器

聚丙烯纤维滤材&邢台华邦非织造有限公司!
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(

\-

标液&国家标准物质研究中心!
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$&天
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配制'

由于目前尚无标准样品或参考样品&本实验

自行制备了两类样品&分别称为
;

类和
Q

类'

;

类样品的制备方法为"取聚丙烯纤维滤材
@

B

&定

量滴加
M8

(

M2

和
\-

标液&只用于滤材浸取条件

的选择'

Q

类样品为取样#大气气溶胶$后的聚丙

烯纤维滤材&定量滴加
M8

(

M2

和
\-

标液&用于研

究全流程实验条件'

IF=>>))

型微波消解仪&海新拓微波溶样测

试技术有限公司!

JME=]V

&德国
T5..5

B

/. ]/9

A&272.9

公司!
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型马弗炉&上海实验电

炉厂'
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实验流程

在微波密闭浸取中&为了避免与滤材基体反

应&本实验选用了无氧化性的
<h#[ZM&

溶液

为浸取剂'聚丙烯纤维滤材与水溶液之间浸润性

差&且比重小&因此滤材会浮于浸取剂上层或表

面&严重影响浸取的效率'本实验中制作了在溶

样杯中使用的聚四氟乙烯#

EFTA

$压杆&将压杆

置于滤材与溶样杯密封碗之间&压杆底部为一打

有均匀小孔的圆盘&既便于液体的流动&又可保证

滤材全部浸于溶液中'处理前将滤材切成小块&

使用微波消解仪进行浸取&分别对浸取压力(功

率(时间进行了考察*

@=D

+

'

浸取后的滤材碎块体积大(松散且比重小&无

法用普通的离心管过滤或抽滤'本实验自制了套

于离心管内的过滤装置#图
*

$'将一底部有小孔

的
EFTA

内管#图
*

中
#

所示$套于离心管内&将

浸取后溶液连同滤材碎块转移至内管中&离心分

离即可将滤材小块和浸取液分离'浸取液经过滤

后用
JME=]V

测量&得到浸取回收率'

在灰化中&将滤材小块装入坩埚&电炉加热至

冒烟完毕&转移至马弗炉中灰化'灰化前后对坩

埚进行称重'由于滤材样品质量不一&因此使用

灰化剩余率#灰质量除以滤材质量$来表征灰化对

滤材基体的去除效果'根据聚丙烯纤维滤材热失
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离心装置示意图
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重曲线&失重温度为
!*)

"
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&因此选择灰化

温度
!@)

(
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(
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&灰化时间分别为
*Y)

(

*Y@

(

#Y)6

&考察灰化效果'

灰化残渣用微波密闭消解'建立了不同的消

解流程&消解后将溶液蒸至约
*7G

&用
<h#[

ZM&

溶出并稀释定容&过滤后用
JME=]V

测量'

<

!

结果与讨论

<;:

!

浸取条件

用
;

类样品来做滤材浸取条件实验'微波

密闭浸取的压力范围为
)Y*

"

"]E/

#表压$&微波

满功率为
H))`

'

<h#[ZM&

溶液在此压力范

围内的温度与水接近&即
*#)

"

#@)l

*

?

+

&由于聚

丙烯的熔点为
*?)

"

*?@l

*

H

+

&因此浸取压力#表

压$不大于
)Y?]E/

#

*?)l

$'选择不同压力(功

率及时间进行了初步实验&结果列于表
*

'由表
*

可看出&为确保滤材物理性质不变&最终选定浸取

压力
)Y*]E/

&功率为
?)[

满功率'考察不同浸

取时间对回收率的影响&结果列于表
#

'由表
#

可看出&

@75.

与
*)75.

的浸取回收率明显优于

*@75.

与
#)75.

'结合表
*

分析原因可能为浸取

时间的延长导致部分滤材物理性质发生了变化&

内部可能有结块或变硬的现象'因本实验中样品

量较大&为保证浸取效果&选定浸取时间为

*)75.

'用较符合实际样品情况的
Q

类样品进行

表
*

!

不同浸取条件下滤材的状态

F/R&2*

!
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滤材状态#

V9/92%005&92-

$

)Y# *))[ @

结块#

M/S5.

B

$

)Y* *))[ *)

滤材变硬#

V9500

$
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不同浸取时间的回收率

F/R&2#

!

421%N2-528%035002-2.99572R
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样品

#

V/7
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回收率#
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了验证'结果表明&

Q

类样品中
M8

和
M2

均可定

量回收&且回收率明显高于
;

类样品'分析原因

为&

Q

类样品中含有大量颗粒物&其表面的浸润性

较好&与浸取液接触充分&浸取效果好'

<;<

!

灰化条件

实验考察了灰化温度和时间对滤材基体去除

效率的影响&图
#

为不同灰化温度和时间下的聚

丙烯纤维滤材的灰化剩余率
?

&纵坐标为对数坐

标&图中数据为两次实验的平均值'

由图
#

可知&
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时&滤材剩余率均大于
*)[

&

在
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和
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时均低于
*[

&
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时剩余率最

低'从样品灰化后的剩余量来看&

"@)l#6

灰化

后&残灰质量在
)Y!7

B

以下&表明灰化基本完全'

从减小样品量的角度来看&

"@)l#6

效果最好'

<;=

!

消解条件

根据气溶胶成分和被分析对象&分别选取
#

个体系进行消解*
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+

"

ZM&d Z(U

!

d ZT

和

Z(U

!

dZT

&设定消解程序为"压力
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保

图
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聚丙烯纤维滤材在不同条件下的灰化剩余率
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持时间
#)75.

&再升压力至
#Y)]E/

&保持时间

@75.

'消解结束后&观察到
Z(U

!

dZT

体系的

消解效果好'选定消解溶剂后&又对
Z(U

!

(

ZT

用量及配比进行了考察&结果列于表
!

'

表
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消解体系及用量
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根据以上实验结果最终确定
Q

类样品消解

条件为"压力
*Y@]E/

&保持时间
#)75.

&再升压

力至
#Y)]E/

&保持时间
@75.

!消解液"
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!
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?7G<hD@[

"
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$
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#
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!

流程总回收率

用以上建立的实验流程对
Q

类样品进行前

处理实验&流程中各步骤及总回收率列于表
"

'

由表
"

可看出&

Q

类样品中的
M8

(

M2

浸取完全&剩

余的
\-

经过微波消解可以完全回收'这一结果

验证了最初的设想&即易挥发性和易溶元素可以

用微波密闭浸取的方法回收&难溶元素灰化损失

小&且可以用微波密闭消解的方法回收&中间采用

灰化除去滤材基体则弥补了微波密闭消解法处理

样品量小的缺点&达到了目的'下一步将考虑扩

大核素的范围&验证该流程的通用性'

表
"

!

流程回收率

F/R&2"

!

421%N2-528%0962O6%&2

<

-%1288

阶段

#

E6/82

$

回收率#
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\- M8 M2

浸取#

]51-%O/N2

2C9-/195%.

$

"@YDi#Y" *)@Y)i*Y) *)!Y)i*Y)

消解#

]51-%O/N2

35

B

2895%.
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总流程#
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唐寒冰等"聚丙烯纤维滤材气溶胶样品的浸取
=

灰化
=

消解前处理方法



=

!

结
!

论

#

*

$本工作确定了滤材基体为
@

B

(颗粒物含

量约为
*Y@

B

的气溶胶样品的最佳前处理流程"

首先将滤材进行微波密闭浸取&浸取条件为压力

)Y*]E/

&功率
?)[

&时间
*)75.

&浸取剂为
#[

ZM&

!浸取残渣进行灰化处理&温度
"@)l

&时间

#6

!灰化后的残渣进行微波密闭消解&消解程序

为压力
*Y@]E/

&保持时间
#)75.

&再升压力至

#Y)]E/

&保持时间
@75.

&消解液"

Z(U

!

#

?7G

<hD@[

"

DH[

$

dZT

#

#7G<h")[

$!最终将

消解液蒸发至约
*7G

&用
#[ZM&

溶出'

#

#

$实验结果表明&对于气溶胶滤材样品&易

挥发性和易溶元素可以用微波密闭浸取的方法回

收&难溶元素灰化损失小&可用微波密闭消解的方

法回收&中间采用灰化除去滤材基体弥补了微波

密闭消解法处理样品量小的缺点'此方法解决了

气溶胶样品基体质量大(待测元素多且化学性质

差异大(单用某一种前处理方法难以保证回收率

的问题'本工作提出的流程对于外加标液的模拟

样品中的
M8

(

M2

和
\-

可定量回收'
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