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摘要!合成了分离铯的吸附剂焦磷酸氧锆&比较了不同条件下制备的焦磷酸氧锆对铯的吸附性能&并对吸附性

能好的焦磷酸氧锆进行了分析与表征'结果表明&在不同条件下制备的焦磷酸氧锆对放射性铯的吸附率相差
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乏燃料经过后处理回收铀和钚后会产生大量

的高放废液&它的最终处置*

+

+已成为当前核能发

展中关注的问题'高放废液的成分非常复杂&放

射性也非常强'当前高放废液的处理方法是把高



放废液玻璃固化'用分离
=

嬗变*

)="

+可以减少放射

性废物的长期处置风险'化学分离是分离
=

嬗变

的关键技术之一'高放废液分离不仅可以和嬗变

法结合&实现放射性废物的减害处理&而且在近期

还可以分别固化和处置&实现减容处置'

+!@

J9

是

高释热裂变产物&需要将它分离出来'此外&目

前+!@

J9

正在取代#*

J%

用于治疗癌症&也可作为大

剂量辐射源&用于食品保鲜(医疗消毒等'

从高放废液中提取铯的方法有共沉淀法(溶

剂萃取法*

#=?

+和离子交换法'其中无机离子交换

技术*

>=+)

+由于具有选择性好(辐照稳定性好和热

稳定性好等优势成为较经济和适宜的手段之一'

其中多价金属磷酸盐以对铯吸附性能良好而引人

注目&尤以磷酸锆*

+!=+C

+的研究最为详尽'但其吸

附容量较低&若将焦磷酸根引入&将有可能提高吸

附容量'天津大学的张惠源等*
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+用焦磷钼酸锆

为基体的提铯离子筛&对铯的吸附性能很好'本

工作拟以焦磷酸根和锆的化合物为研究对象&在

不同条件下探索合成焦磷酸氧锆&对吸附性能优

良的焦磷酸氧锆进行分析与表征'
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KF=C

振荡器&江苏省常州国华电器有限公司!

,̀?*=)U

台式离心机&上海安亭科学仪器厂!

W

KQ=!J

酸度

计&上海虹益仪器厂!

!*@*=L

型
N

射线荧光光谱

仪&日本理学公司!

<80E=)***N

射线衍射仪&日

本理学公司!

,98=#!#*B$

扫描电镜(

,LV=)**JN

透射电镜&日本
,LTB

公司!

Q<A)>#*

差热(热重

连用仪&美国
A73.80&D/0&

;

969

公司!

V0

I

/0=

5̀@"*

傅立叶红外光谱仪&美国
(62%&3:

公司!

LQJDBDU)"*N

光电子能谱&美国
A3.80&D/0&

;

969

公司!

(T$D)***

全自动比表面和孔径分布分析

仪&英国马尔文仪器有限公司'

;=<

!

实验方法

;=<=;

!

吸附剂的制备
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将一定量的焦磷酸钾溶

液&用
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调节
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&用分液漏斗缓慢滴加

适量的
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&陈化
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吸附分配系数的测定
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吸附

剂于离心管内&加入
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含放射性+!@
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的酸性

溶液&水浴恒温振荡&达到吸附平衡后&离心分离&

取上层清液&用单道
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硝酸介质下对放射性铯的吸附率均在

?Cf

以上&不同条件下制备的焦磷酸氧锆对铯的

吸附分配系数和吸附率相差不大&其中
W

K

.

"

介

质下的氯化氧锆配制简单&以后在焦磷酸氧锆制

备中均采用此制备条件'
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焦磷酸氧锆的表征
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荧光光谱分析
!

以
O.T

)

(

J0KRT

C

为

基准物&用微晶纤维素作黏合剂压片制样&

N

射线

荧光光谱仪测定得出焦磷酸氧锆中的锆(磷的摩

尔比为
!gC

'所以根据电中性法则&结构单元应

该为"
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,

)KR
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&焦磷酸氧锆的化学式基本

形式为"*
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'其中
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值为吸附水的摩尔数&可以从差热和热重分析中

得到的数据按下式求得"
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%&水

的相对摩尔分子质量&等于
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&吸附水的质量

百分含量'根据它的热重曲线#见图
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%可知&其

中吸附水含量
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&代入式#
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射线衍射分析
!

焦磷酸氧锆的
N

射线

衍射图示于图
)

'由图
)

可知&

N

衍射图中没有

晶峰出现&表明焦磷酸氧锆是典型的无定型化

合物'

图
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N

射线衍射图
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扫描电镜
QLV

分析
!

焦磷酸氧锆的

QLV

照片示于图
!

'由图
!

可知&焦磷酸氧锆颗

粒形状不规则&表面凹凸不平&表现为典型的无定

形物质的特性&这与
N

射线衍射分析的结果

一致'
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透射电镜
ALV

分析
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采用透射电镜来

分析焦磷酸氧锆的孔道结构&图
C

给出了焦磷酸

氧锆的透射电镜的照片'由图
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可知&焦磷酸氧

锆的颗粒质地疏松&孔结构极为发达#照片中白色

部分为孔%&孔径大小不等'结合以上扫描电镜照

片得出焦磷酸氧锆表面布满了大小不一(形状各

异的孔&即为比表面积较为发达的多孔无定形无

机物质'
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采用差热
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热重分析仪

测定焦磷酸氧锆的热性能&结果示于图
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'由图
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可知"焦磷酸氧锆的差热曲线中并无明显吸收峰

出现&可见其热量变化微乎其微!曲线在室温到
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区间很陡&温度高于
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后&趋于平缓&

总失重量约为
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红外光谱分析
!

采用红外光谱仪分析焦磷

酸氧锆的分子结构&结果示于图
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'由图
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红外光谱图示于图
#

'由图
#

#图中纵坐标为透

过率%可以看出&加热后的焦磷酸氧锆结构中仍

然存在
T

$

R

$

T

(

R

$

T

$

R

和
O.

$

T

等化学键&

并没有化学键的变化&可见焦磷酸氧锆在加热

过程中结构没有发生变化'此外还可以看出加

热后的焦磷酸氧锆结构中仍然存在吸附水的吸

收峰&且在热重曲线中也可以看出加热至
)**\

后焦磷酸氧锆仍然在失重&说明加热至
)**\

不

足以将吸附水完全去除'结合
AGD=<AD

分析

进一步说明&焦磷酸氧锆在加热过程中失去的

是水分'由此可以得出焦磷酸氧锆具有良好的

热稳定性'
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焦磷酸氧锆的
ULA

分析
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图
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给出了

焦磷酸氧锆的孔径分布图'由图
@

可以看出&

焦磷酸氧锆的最可几孔径约为
+_"/8

&大于

)*/8

的孔径所占的比率很小&所以孔径主要分

布在微孔区域内&而中孔和大孔的孔径很少'

焦磷酸氧锆的比表面积测试图示于图
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&根据斜

率(截距&用
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法计算得到焦磷酸氧锆的比表

面积为
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结
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论
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%不同条件下制备的焦磷酸氧锆对放射性

铯的吸附率相差不大'

#

)

%

N

射线衍射分析以及扫描照片和电镜照

片表明&焦磷酸氧锆为无定型物质!孔径分布图表

明焦磷酸氧锆的最可几孔径约为
+_"/8

!焦磷酸

氧锆的比表面积为
+?*_@8
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!红外光谱分析表

明了焦磷酸氧锆的
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和
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T

等化学键

的存在!经
N

荧光分析&再根据电中性法则和热

重分析&得出焦磷酸氧锆的化学式为*

!O.T

,

)KR

)

T

@

+

#

,

?_##K

)

T

!经差热和热重分析可知&

焦磷酸氧锆具有良好的热稳定性'
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