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摘要!利用西安脉冲堆中央垂直孔道作为中子源&研究了天然氧化铒用于*@*

J8

生产的可行性&考察了靶样品组

成和质量对中子活化生产率的影响!利用离子交换色层法&采用
C%[3LA)hE?+))

树脂作为分离介质&

#?

羟基异

丁酸作为淋洗剂&研究了辐照产物中*@*

J8

的分离条件&考察和优化了样品负载量)淋洗液酸度)树脂柱床高度

以及温度等条件对分离效果的影响'实验结果显示"靶样品组成和质量对中子活化生产率影响不大&天然氧化

铒可用于*@*

J8

的生产!

F.

!_负载量)淋洗液酸度)树脂柱床高度以及温度等条件对
QZ
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J8

!_和
F.

!_分离效

果都有较显著的影响!优化的离子交换色层分离条件为"

C%[3LA)hE?+))

树脂&

%
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离子交换树脂

床&温度
#Ad

以上&

)'*8%&
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K#?

羟基异丁酸为淋洗剂&

F.

!_负载量
#A8

P
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QZ
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J8

!_淋洗酸度分别为
=

Sb
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和
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Sb+')A

!优化分离方法可实现
J8

!_回收率高于
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!_中
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!_的去污因子均高于
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!
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核参数研究中&需要使用高核纯的单一核

素'

*@*

J8

为人工核素&为研究它的核参数&可利

用中子活化法&以*@)

F.

为靶核素&通过核反应

*@)

F.

#

/

&

'

$

*@*

F.

#

,

&

@'A#7

$

*@*

J8

获得'中子辐

照后的活化产物中&

*@*

J8

含量极微&为获得单一

的*@*

J8

&必须进行进一步的分离'

R27[0/:39

等*

*

+曾采用
#A)8

P

的*@)

F.

富集

的氧化铒作为靶材料&利用加速器中子源辐照生

产了
!'@h*)

*)

\

U

*@*

J8

&并利用高压液相色谱法

进行了*@*

J8

的分离'天然铒的同位素丰度及核

反应参数列于表
*

'由表
*

数据可以看出&铒各

同位素的热中子反应截面都不大&天然氧化饵具

有直接用于*@*

J8

生产的可能性'然而&同位素

屏蔽效应以及自吸收的存在&天然氧化铒是否能

作为靶材料还需要考察组成和质量对*@*

J8

活化

产额的影响'目前尚未见到相关方面的研究报

道'西安脉冲堆具有
*)

*!量级的热中子注量率&

可用于多种核素的活化辐照*

#?!

+

&本工作将利用西

安脉冲堆中央垂直孔道研究天然氧化铒用于

*@*

J8

生产的可行性'

除高压液相色谱法外&辐照产物中稀土元素分

离的其它有效方法还有离子交换色层法*

+?D

+和萃取

色层法*

*)?*#

+

'中子活化过程中靶材料用量较大&要

求分离方法负载量尽量大'高压液相色谱法&负载

量小&而且需要专用仪器!离子交换色层法&尤其是

高压离子色谱法&可实现稀土离子的高分离度分

离&但样品负载量较小!萃取色层方法负载量大&但

分离效果不如离子交换色层法'通过应用细粒径

的离子交换树脂和增大树脂床装量&离子交换色层

法可实现高负载量下的高去污分离&目前尚未见到

相关方法用于
J8

分离的报道'本工作拟研究常

压和低压条件下离子交换树脂分离
QZ

!_

)

J8

!_和

F.

!_的方法&以建立氧化铒中子活化产物的最佳分

离条件&指导高纯度*@*

J8

的放化分离'
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公司!

KXS?E#)
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S

计&成都新三可仪器厂!

精密电子天平&感量
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&美国
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高纯锗
'

谱仪&美国
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公司'

同位素富集氧化铒#
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F.

富集度
DE'*)g

$&

R0/e.0/2692%

有限公司!
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!_

)

J8
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)

F.

!_标准

溶液&中国国家标准样品&编号分别为
cR\)+?

*@E+?#))+

)

cR\)+?*@EA?#))+

和
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!天然
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&高纯试剂&国药集团

化学试剂有限公司!天然
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#高纯试剂$)

C%[3LA)hE?+))

阳离子交换树脂&天津阿法埃莎

化学有限公司!
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羟基异丁酸#
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$&分析纯&

北京恒业中远化工有限公司'
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实验方法

@ABA@

!

中子辐照
!

靶样品为天然氧化铒和*@)

F.

富集氧化铒&均为粉末样品&样品质量为
*

"

#))8

P

'辐照时样品粉末封装在石英管中&根据

类别不同装入不同小铝罐中&利用垫块使小铝罐

处于宝石辐照盒的中部&在西安脉冲堆
#]T

功

率水平下#热中子注量率为
+'@h*)

*!

(#

28

#

,

9

$$

辐照
E7

&堆内冷却
*))4

后取出'测量时将粉末

样品转移至小密封袋中&压膜制成
*28

# 的薄片&

高纯锗
'

谱仪测量活度&样品厚度
)'"88

'

@ABAB
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离子交换色层分离
!

采用天然高纯试剂
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配制
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J8
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F.

!_储

备液&质量浓度为
#)

"

A)

P

(

K

&介质为
=

Sb#'A

盐

酸'

#?SN\<

淋洗液&浓度为
*8%&

(

K

&使用时用蒸

馏水稀释至所需浓度&氨水调节
=

S

值'

C%[3LA)h

E?+))

离子交换树脂&经过清洗后&以硝酸铵转化为

氨型树脂&自然沉降上柱&交换柱直径为
*'+28

'

淋洗液平衡树脂后&自然流动加载待分离的稀土离

子混合液&样品加载完毕后&用不同酸度的
#?SN\<

溶液进行梯度淋洗&流速
*8K

(

86/

&用带刻度的小

试管连续接取淋出液&每份
@8K

左右&使用原子发

射光谱测量仪测量淋洗液中各稀土元素浓度&描绘

淋洗曲线'根据淋洗曲线分别合并
QZ

!_

)

J8

!_

)

F.

!_淋出液&置电炉上蒸发&蒸发近干时&滴加浓硝

酸和
@b!)g

过氧化氢各
#8K

&加热蒸干破坏有

机物&重复
!

次&

)'A8%&

(

K

硝酸定容得稀土元素浓

缩液&使用原子发射光谱仪测量其中稀土元素浓

度&用于计算稀土元素回收率和去污因子#

Ce

$'

去污因子#

Ce

$计为分离前浓度比和分离后浓度比

的比值&见式#

*

$'
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/

#杂质离子浓度(目标离子浓度$分离前

#杂质离子浓度(目标离子浓度$分离后

#

*
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结果与讨论
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!

生产方法

BA@A@
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F.

的中子活化反应
!

根据
F.

的天然同

位素组成&可知氧化铒中子活化涉及以下核反应"
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采用天然
F.

作为靶材料&活化后早期主要辐射剂

量贡献因素是*"A

F.

和*"D

F.

'

*"!

S%

的半衰期很长&

但活度很低&对总辐射剂量贡献很小'

*"A

F.

和

*"D

F.

的半衰期较短&通过
*))4

冷却后&活化产物

中的主要放射性核素仅剩*@*

J8

&而*@*

J8

为
,

放

射性核素&辐射剂量较低'

BA@AB
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靶样品组成对产额的影响
!

约
A8

P

的天

然靶和同位素富集靶的*@*

J8

的产额分别为
E'Eh

*)

`+

g

和
E'"h*)

`+

g

&天然靶和富集靶的产额

几乎相同&说明其它铒同位素的存在不影响*@)

F.

的活化反应&这与天然铒同位素的核反应参数特

征相符合'

BA@AC

!

靶样品质量对产额的影响
!

天然氧化物

中*@)

F.

丰度仅为富集氧化物的
*

(

@

&在使用天然靶

作为靶材料时&需要增大靶材料的质量&才可能获

得较高的生产量'然而&样品质量通常对产额有较

大的影响&随着质量的增大&其它同位素的影响增

大&加上样品本身的吸收&可能导致产额降低'质

量为
*

"

#))8

P

的天然氧化铒样品的活化产额结

果列于表
#

'可以看到&在
#))8

P

以内&产额波动

变化&总的来说&靶质量对产额的影响不大'

表
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不同靶样品质量对产额的影响
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产额#
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E'Eh*)
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! +D'E#
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+ *D@'!E

E'@h*)

`+

从上述实验结果可知&天然氧化铒完全可作

为生产*@*

J8

的靶材料'天然氧化物中*@)

F.

丰度

低的缺点&可以通过增大靶样品质量予以弥补'

BAB
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分离方法

#?SN\<

是离子交换色层分离稀土元素的高

效淋洗剂'对于氧化铒活化产物&离子交换色层

分离的对象为
QZ

!_

)

J8

!_和
F.

!_

'采用
#?SN\<

为

淋洗剂&

QZ

!_

)

J8

!_和
F.

!_在离子交换色层柱上

的淋出顺序与原子序数增加顺序相反&基体
F.

!_

最后流出'因此&分离条件优化只需针对
QZ

!_和

J8

!_

&以提高
J8

!_与
QZ

!_和
F.

!_之间的分离

度!基体
F.

!_

&直接采用高浓度淋洗剂洗脱'根

据文献*

*

+&

QZ

!_和
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!_淋洗剂选用
)'*8%&

(

K

#?SN\<

'对 于 基 体 元 素 离 子
F.

!_

&则 采 用

)'#8%&

(

K

=

SbA'!

的
#?SN\<

进行完全快速洗

脱'影响离子分离效果的因素较多&从实用性和

适应性角度考虑&主要考察样品负载量)淋洗液酸

度)树脂床高度和温度等因素'

在分离条件优化过程中&将待分离溶液中

QZ

!_和
J8

!_质量固定为
*8

P

&该设定量远高于实

际含量&加载体或不加载体的分离试验均可适用'

BABA@

!

样品负载量
!

在一定的分离条件下&最佳

样品负载量是一定的&样品负载量增大&将影响分

离度'本实验考察的
F.

!_ 负载量为
#A8

P

和

A)8

P

&淋洗曲线示于图
*

'由图
*

可以看到&增

大
F.

!_负载量&不影响各元素峰的出峰位置&但

+D
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F.

!_离子峰宽和峰面积增大&

J8

!_峰稍有扩展&

J8

!_和
F.

!_ 之间的分离变差'

F.

!_ 负载量为

#A8

P

时&基本能实现
!

个元素的基线分离'所

以选择
F.

!_负载量为
#A8

P

'

% %%%

#A8

P

F.

!_

&0 %%%

A)8

P

F.

!_

)

%%%

QZ

!_

&

&

%%%

J8

!_

&

%

%%%

F.

!_

图
*

!

不同
F.

!_负载量条件下的淋洗曲线

e6

P

>*

!

F&-:6%/2-.V39-/43.

46113.3/:F.

!_

&%0408%-/:2%/46:6%/

???

%%%

QZ

!_

&

=

Sb+'*)

!

J8

!_

&

=

Sb+'*A

!

0 %%%

QZ

!_

&

=

Sb+')A

!

J8

!_

&

=

Sb+'*)

!

% %%%

QZ

!_

&

=

Sb+'))

!

J8

!_

&

=

Sb+')A

!

)

%%%

QZ

!_

&

&

%%%

J8

!_

&

%

%%%

F.

!_

图
#

!

不同淋洗液酸度条件下的淋洗曲线

e6

P

>#

!

F&-:6%/2-.V39-/43.46113.3/:02646:

;

%13&-3/:

BABAB

!

淋洗酸度
!

淋洗剂
#?SN\<

为弱酸&溶液

酸度变化直接影响络阴离子
\N<

`浓度&从而影响

分离过程中的络合平衡&并最终影响离子之间的分

离效果'

QZ

!_淋洗酸度分别为
=

Sb+'))

)

+')A

)

+'*)

&

J8

!_ 淋洗酸度分别为
=

Sb+')A

)

+'*)

)

+'*A

&淋洗结果示于图
#

'由图
#

可以看出&在

QZ

!_和
J8

!_ 的淋洗酸度分别为
=

Sb+'))

和

=

Sb+')A

时&

!

种离子之间得到了很好的分离&空

白体积较大&但分离时间较长!而当淋洗液
=

S

值

增大后&离子峰之间的分离变差&淋洗液
=

S

增大

)'A

个单位时&基本能实现
!

个元素的基线分离

#按
!

&

标准$&而增大
*')

个单位后&

!

种离子全部

淋洗所需的时间较短&离子峰之间有明显的交叉'

为实现
J8

高去污和高回收&选择
=

Sb+'))

和

=

Sb+')A

分别作为淋洗
QZ

!_和
J8

!_的酸度'

BABAC

!

树脂床高度
!

在
=

Sb+'))

和
=

Sb+')A

分离条件下&虽然各元素峰之间得到了完全分离&

但分离时间较长&为缩短分离时间&可缩短树脂床

高度'树脂床高度为
*@'A28

和
#*')28

条件下

的淋洗曲线示于图
!

'由图
!

可以看到&树脂床

高度为
*@'A28

条件下&基本能实现分离&分离时

间适中'选择分离柱床高度为
*@'A28

'

% %%%

#*')28

&0 %%%

*@'A28

)

%%%

QZ

!_

&

&

%%%

J8

!_

&

%

%%%

F.

!_

图
!

!

不同树脂床高度条件下的淋洗曲线

e6

P

>!

!

F&-:6%/2-.V39-/43.46113.3/:&3/

P

:7%1.396/Z34

???

%%%

*Ad

&0 %%%

#Ad

&% %%%

!Ad

)

%%%

QZ

!_

&

&

%%%

J8

!_

&

%

%%%

F.

!_

图
+

!

不同温度条件下的淋洗曲线

e6

P

>+

!

F&-:6%/2-.V39-/43.46113.3/:93

=

0.0:6%/:38

=

3.0:-.3

BABAG

!

温度影响
!

温度对离子交换平衡和络合平

衡有直接的影响'实验室环境温度通常在
*)

"

!Ad

范围内变化'温度为
*A

)

#A

)

!Ad

条件下的淋

洗结果示于图
+

'由图
+

可以看出&温度对分离效

果的影响非常显著'在
*Ad

条件下&三离子峰之

AD

第
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间有一定交叉!随着温度升高&出峰位置后移&元素

之间的分离改善&温度高于
#Ad

时&三离子峰之间

可获得基线分离!温度为
!Ad

时&离子之间空白体

积大&但分离时间过长&分离效率较低'

BABAJ

!

回收率与去污因子
!

综合前述各因素对分

离效果的影响&同时考虑缩短分离时间&最终确定

的优化条件为"温度
#Ad

以上&树脂床高
*@'A28

&

F.

!_负载量
#A8

P

&

)'*8%&

(

K#?SN\<

为淋洗液&

QZ

!_淋洗酸度
=

Sb+'))

&

J8

!_ 淋洗酸度
=

Sb

+')A

!用
)'#8%&

(

K

=

SbA'!

的
#?SN\<

淋洗
F.

!_

!

实验结果示于图
A

&样品回收率和去污因子结果列

于表
!

'由图
A

看出&该条件下
QZ

!_

)

J8

!_ 和

F.

!_之间分离效果好&淋出曲线空间分配合理&可

作为氧化铒中子活化样品分离流程使用'

)

%%%

QZ

!_

&

&

%%%

J8

!_

&

%

%%%

F.

!_

图
A

!

最佳分离条件下的淋洗曲线

e6

P

>A

!

F&-:6%/2-.V3-/43.

%

=

:686H3493

=

0.0:6%/2%/46:6%/

表
!

!

优化淋洗条件下回收率和去污因子结果

J0Z&3!

!

532%V3.

;

0/4432%/:086/0:6%/.39-&:9

-/43.%

=

:686H3493

=

0.0:6%/2%/46:6%/

元素

#

F&383/:9

$

回收率

#

532%V3.

;

;

63&4

$

Ce

QZ

!_

J8

!_

F.

!_

QZ

!_

D@g

#'*h*)

!

J8

!_

DDg

#'!h*)

!

*'Dh*)

+

C

!

结
!

论

#

*

$利用西安脉冲堆实验孔道辐照生产

*@*

J8

时&靶样品氧化铒的组成和质量对活化生产

率的影响不大&可利用较大量的天然靶样品进

行*@*

J8

的活化生产'

#

#

$对于中子活化产物&采用
#?SN\<

作为

淋洗剂)

C%[3LA)hE?+))

阳离子交换树脂为交换

剂的离子交换色层法分离稀土离子
QZ

!_

)

J8

!_

和
F.

!_时&

F.

!_负载量增大&使得
F.

!_峰宽和峰

面积扩展!淋洗液
=

S

增大&离子出峰提前&离子

间分离度减小!树脂床高度增大和温度升高都有

利于分离效果的改善&但会延长分离时间'

#

!

$通过生产方法和分离方法的研究&获得了

不同生产条件下的生产率数据&建立了
QZ

!_

)

J8

!_

和
F.

!_优化分离方法&分离方法可实现
J8

!_回收

率高于
DAg

&

J8

!_中
QZ

!_

)

F.

!_的去污因子高于

*)))

&研究结果可指导*@*

J8

的生产和分离'
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