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核级
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粉末技术条件*

*

+明确规定了
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粉末中需分析的杂质元素及限值$为保证核级

R,;

(

粉末的产品质量$需建立准确测定核级

R,;

(

粉末中微量杂质元素的方法)钚中杂质元



素分离的方法主要有离子交换法&溶剂萃取法和

萃取色谱法)离子交换法的特点是$分离效果好$

可同时分离多种元素*

(

+

)杂质元素的测量通常采

用分光光度法&原子吸收法及原子发射光谱法)

其中$电感耦合等离子体发射光谱法#

[KR<HD]

%

具有灵敏度高&检出限低&线性范围宽&测量速度

快&能同时检测多个元素等优点*
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粉末中微量杂质元素测定$
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%标准方法*
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+用盐酸溶解样品$用阴离

子树脂分离钚和杂质元素$测定了金属钚中的
("

种杂质元素)本工作拟采用塑衬#聚四氟乙烯%不

锈钢高压消解罐$用
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混酸溶解
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粉末$用强碱性阴离子树脂#
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等元素进行实验和研究$通过正交试验优

化仪器参数$用
[KR<HD]

测定
R,;

(

粉末中
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种

微量杂质元素)并分别测定各元素的淋洗曲线及

基体#钚%对杂质元素测定的干扰)
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型智能定标器$

V+!=?<g.]

闪烁

探头$北京核仪器厂)分离柱示于图
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$

流速
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$用
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溶液

淋洗柱子$用高纯水洗至中性备用)
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试剂与材料

所用试剂除特别说明外$均使用符合国家标

准的优级纯试剂)
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$微电

子纯$北京兴青精细化学品科技有限公司!混酸溶

液$
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<)̂)>7$%
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混合液!过氧

化氢$质量分数为
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$天津科密欧公司!氩气$质

量分数不小于
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!标准贮备液$
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国家钢铁材料研究中心)
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分析线选择

根据分析软件波长数据库中的信息$对每个

分析元素$选择相对强度值高&干扰元素少的谱线
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条$用空白溶液#
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%和高标溶液分

别进样测定$对测定值及相关信息$包括谱峰&背

景&干扰&线性&斜率&相关系数等进行分析比较$

确定分析线$结果列于表
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标准溶液分组与配制

根据动力堆乏燃料后处理工艺的钚产品含量

限值来确定各元素低标&高标浓度$根据单个标准

溶液的介质&元素的化学性质$将待测标准元素分

成
!

组$结果列于表
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和
*̂)7N

各标准浓溶液分别置于
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石英

容量瓶中$用
=7$%

,

NW';

!

溶液定容至刻度$摇

匀$转入聚乙烯瓶中$该标准贮备液对应浓度为低
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*)7

E

,

N

%)其中第一组标准

溶液要求现配现用$其余各组标准溶液的保存期
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实验方法
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混酸溶液
*)7N

$温度恒定在
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%

e

溶解$浓缩至约
*7N

)向溶解后的

样品中加入
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浓
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$蒸至近干$重复操作

*

次$再加入
(7N!7$%

,
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$加热至
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#

>)e

$用过氧化氢进行调价$调节酸度至
=7$%

,

N

)

=AIAB

!

样品分离
!

将制备好的离子交换柱用

?)e

的高纯水洗涤约
!

个柱体积$然后再用
?)e

的
=7$%

,
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溶液平衡柱子$将溶解后的样

品#保持在
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%加入离子交换柱内进行分离$并

用
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,
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溶液#

?)e

%淋洗杂质元素$收

集
?7N

流出液于石英萃取管中)
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样品测定
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按照仪器工作条件调节仪器$

待仪器稳定后$分别进行低标溶液及高标溶液测

定$由仪器自动进行标准曲线绘制)将样品溶液

在
[KR

光谱仪上进行测定$按照公式#
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%计算各

杂质元素的含量)

=AJ

!

结果计算

样品中杂质元素含量按公式#
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%计算
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$样品中钚质量$

E
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结果和讨论
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仪器工作条件选择

由于要检测的杂质元素较多$各元素的最佳

测定条件各不相同$为了使整个方法有较好的回

收率和精密度$对需分析杂质元素进行了多次的

四因素三水平正交实验)根据文献调研和实际验

证$选定那些含量低&检出限较高&信背比较差的
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气&辅助气&泵速进行优化组合$以提高总体检测

水平$实验结果列于表
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实验数据及分析结果
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.-

*?B̂=> *C*̂"( *>B̂(* *>"̂"?

极差#

4/.

E

2

%
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X
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H
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P

/

K
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:
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%
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由表
!

&

B

可知$影响测定的主次因素顺序为

雾化气&仪器功率&泵速&辅助气$确定仪器参数

为"仪器功率
**))O

&雾化气流速
)̂?)N

,

75.

&

辅助气流速
)̂""N

,

75.

&泵速
*()-

,

75.

)

BAB

!

取样量的选择

按实验方法分别取
()

#

?)7

E

的
R,;

(

$加入

分离柱进行分离$并用
=7$%

,

NW';

!

溶液淋洗$

收集
?7N

淋洗液于萃取管中$淋洗液中钚量采

用
*

计数法定值$测定结果列于表
"

)实验结果

表明$当
R,;

(

加入量达
?)7

E

时$淋洗液中钚含

量明显增大$表明已有钚从分离柱中流出)为保

证钚分离效果及减少钚对杂质测定的影响$同时

考虑到部分杂质元素含量较低$须保证足够的样

品量$本实验选择样品量为
")7

E

)

BAE

!

各元素淋洗曲线绘制

加入一定量的标准溶液#每个元素总量为

*)

$

E

%于分离柱中 进 行 分 离$并 用
= 7$%

,

N

W';

!

溶液淋洗$每
*7N

收集
*

个样品$共计
*)

个样品)将样品稀释至
!7N

$摇匀后进行
[KR<

HD]

测定$以流出液体积#

%

%和元素含量#

>

%作

图$绘制各个元素的淋洗曲线)结果示于图
(

)

表
"

!

不同取样量钚的流失情况

G/Z%2"

!

N$88$0

Q

%,9$.5,75.35002-2.98/7

Q

%5.

E

/7$,.9

>

/33

#

R,;

(

%,

7

E

#

%2/16/92

#

R,

%,

#

7

E

.

N

h*

%

>

/33

#

R,;

(

%,

7

E

#

%2/16/92

#

R,

%,

#

7

E

.

N

h*

%

() ** ") (*

!) *" =) !)

B) *C ?) *(!

从各元素淋洗曲线可看出$在淋洗液达到

?7N

时$大多数元素的回收率达到
*))_

左右$个

别元素如
]Z

在淋洗过程中滞后$如收集较多体

积的流出液$尽管可以保证元素收集完全$但对更

多微量元素而言$由于样品体积增大$溶液被稀释

而使得测定更加困难$本实验选择接收
?7N

流

出液进行测定)

BC(
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图
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各元素淋洗曲线图
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BAF

!

确定各元素检出限

根据选定的仪器参数$将仪器标准化后用空

白溶液平行测定
*)

次$测量结果显示测量值和标

准偏差
%

$按
!

%

计算检出限$结果列于表
=

)由

表
=

可知$除
]

外$其余元素检出限为
)̂)B>

#

Ĉ"B"

$

E

,

E

#以
R,

计%)

表
=

!

检出限

G/Z%2=

!

P292195$.%5759

'$̂

元素

#

D%272.98

%

检出限 #

P292195$.%5759

%

#

,#

7

E

.

N

h*

%

?

#

R,

%,#

$

E

.

E

h*

%

'$̂

元素

#

D%272.98

%

检出限#

P292195$.%5759

%

#

,#

7

E

.

N

h*

%

?

#

R,

%,#

$

E

.

E

h*

%

* H

E

)̂)*)* *̂=)B *> H% )̂)*!" (̂*B>

( H8 )̂)B>" ?̂?*= *C X )̂))!* )̂BC!

! X/ )̂))!? )̂">C () X2 )̂)))! )̂)B>

B K/ )̂)()= !̂(?? (* K- )̂))>! *̂!()

" K3 )̂)))> )̂**( (( K, )̂))=) )̂C""

= K$ )̂))*= )̂("B (! D, )̂))*! )̂()?

? P

:

)̂))(" )̂!C> (B M3 )̂))>C *̂B*=

> V2 )̂)B!= =̂C!= (" N5 )̂))() )̂!*>

C W0 )̂)((! !̂"B> (= J. )̂))"( )̂>(?

*) J

E

)̂))*( )̂*C* (? R )̂)=)) Ĉ"B"

** J$ )̂))") )̂?C" (> ] )̂*?"= (?̂=B

*( '5 )̂))!> )̂=)B" (C ]7 )̂)!"> "̂=C"

*! '/ )̂)B)! =̂==* !) ]Z )̂)(>> B̂">(

*B ]5 )̂)!*> "̂)"C !* G5 )̂))(= )̂B*B

*" ]. )̂)*C) !̂)(! !( O )̂)(B! !̂>==

*= # )̂)*)* *̂=?) !! g- )̂))>C *̂B*=

*? g. )̂))(( )̂!")

BAI

!

基体%

(3

'对杂质元素测定的影响

固定各杂质元素质量浓度不变#

"7

E

,

N

%$依次

加入不同量的纯化钚溶液$溶液中钚的含量分别为

)

&

*)

&

()

&

!)

&

B)

&

=)

&

>)7

E

,

N

$对待测元素的强度进

行测定$然后列出待测元素信背比随基体浓度变

化$结果列于表
?

)从表
?

可知$当基体#

R,

%质量

浓度小于
=)7

E

,

N

时$各杂质元素的信背比几乎不

变$依据
(̂(

节条件实验结果可知$

")7

E

R,;

(

样

品经过分离后流出液中钚质量浓度为
(*7

E

,

N

#表
"

%$远小于
=)7

E

,

N

$因此$样品经过分离后基

体#

R,

%浓度不干扰样品中杂质元素的测定)

BAJ

!

重加回收率和精密度实验

取
")7

E

R,;

(

样品$根据样品中杂质含量$

加入一定量标准$按照确定的实验过程进行样品

制备$测定结果以平均结果表示$计算回收率$结

果列于表
>

)由表
>

可知$大部分元素的回收率在

>)_

#

*()_

$相对标准偏差
:

-

优于
()_

#

$c=

%)

E

!

结
!

论

#

*

%用
W';

!

<WV

混酸$采用塑衬#聚四氟乙

烯%不锈钢高压消解罐$完全溶解了核级
R,;

(

粉末)

#

(

%采用聚苯乙烯吡啶强碱性阴离子树脂$

在
=7$%

,

NW';

!

介质中$有效分离了钚与待测

杂质元素$淋洗液中残留钚不影响杂质元素测定)

#

!

%选择检出限较高&信背比较差的
C

个典

型元素$通过正交试验对仪器功率&雾化气&辅助

气&泵速进行优化组合$确定了仪器最佳条件$用

[KR<HD]

同时测定了
R,;

(

粉末中
!!

种微量杂

质元素)对
")7

E

R,;

(

样品$大部分元素回收率

在
>)_

#

*()_

之间$

:

-

优于
()_

#

$c=

%)

=C(
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表
?

!

基体#

R,

%浓度的影响

G/Z%2?

!

[.0%,2.12$09621$.12.9-/95$.8$09627/9-5I

#

Q

%,9$.5,7

%

元素

#

D%272.98

%

不同钚质量浓度#

7

E

,

N

%下的信背比#

4/95$$096285

E

./%9$Z/1S

E

-$,.3

5.35002-2.97/881$.12.9-/95$.$0

Q

%,9$.5,7

#

7

E

,

N

%%
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表
>

!

标准重加回收率实验结果
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!
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#
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%

#
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,

#

7

E

.

N

h*
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#
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Q

%2

#

7

E

.

N
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#
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%
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#
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*

/

(

/

!

/

B

/

"

/
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/

平均值

#
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%
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