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摘要!以分子电镀法制备放射源的技术为基础&结合当前应用广泛的电刷镀技术&开展了电刷镀法制备大面

积(>*

J9

放射源的研究)和传统的放射源制备方法相比&该方法突破了电镀槽的限制&可以任意选择源的活

性面积&并且通过控制阳极镀笔在阴极上作可控制的*有规律的二维往复移动&克服了传统电镀中当源的活性

面积较大时难以保证电镀源均匀性的缺点)成功制备了一批活性面积为
*))99g*+)99

的大面积(>*

J9

放射源&研究了通电时间*电压以及镀液酸度对放射性核素(>*

J9

的沉积效率的影响&并对源的均匀性*牢固

性进行了评价)
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随着核技术应用的日益广泛&许多探测面积

较大的表面放射性测量仪器被用于对放射性废物

治理和核设施退役等场所中大量存在的
%

*

&

表面

沾污对象进行检测,

*?(

-

)我国已研制出和引进几

种大面积表面放射性污染测量仪&可用作地面*墙

面*衣物等大面积放射性污染检测,

!?>

-

)为了能准



确给出其表面发射率或活度&所用的测量仪器必

须定期进行校准&因此就需要配备相应的大面积

标准源)

当前报道的放射源制备技术多种多样,

+

-

&但

其中只有浆化铺样法,

,

-和电沉积法可用于制备活

性面积较大*源层较薄的平面状放射源)浆化铺

样法由于存在自吸收严重*沉积效率难以定量且

源的均匀性和牢固性不够等缺点&很难被广泛应

用!电沉积法则很好地解决了上述难题&能够制备

出均匀性和牢固性好*自吸收小*可以定量沉积的

放射源&唯一的不足就是源的活性面积一般较小&

当增大活性面积时&均匀性难以保证&且必须增加

电镀槽的尺寸&对加工技术的要求以及成本都大

大提高)我国目前已开展的针对较大活性面积平

面放射源的制备技术研究工作比较少&采用的都

是电沉积法&如张维成等,

"

-报道了在异丙醇中

将+"

Q$

电沉积到铝片上制备核医学中
"

相机校

准用的大面积#活性面积直径为
!()99

$

"

源&研

究了电流密度*电镀持续时间*料液酸度*阴阳极

间距以及温度对电镀效率的影响&但只讨论了直

径为
*>+99

#活性面积为
*,+39

(

$的源的均匀

性问题&对更大活性面积的源的均匀性问题未作

研究!许书河等,

@

-报道了在硼酸
?

氯化钾体系中在

铜片上电沉积,!

'7

制备较大面积低能
&

源&采用

网状铂阳极&提高了源的均匀性&但制备的源的尺

寸仅为
*))99 g,)99

&活性面积只有
,)39

(

&

不满足大面积放射源的要求&由此可知&我国目前

尚未研制出活性面积大于
())39

( 且均匀性*牢

固性满足要求的大面积放射源&不能满足我国对

于大面积校准用源的需求)本工作结合目前发展

相对成熟的分子电镀制源技术和新近快速发展的

电刷镀技术,

C

-

&针对(>*

J9

核素&开展大面积
%

放

射源的制备技术研究&为以后进行更大面积平面

标准放射源的制备技术研究奠定基础)
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&化学纯&北京化

工厂)
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装置

自主设计建立的大面积源制备装置"包括循

环供液系统*电刷镀平台*自动平移装置*镀笔*计

算机等&图
*

为装置示意图)实验中&将镀液存在

储液槽中&利用蠕动泵将镀液输送到镀笔体的方

形石墨阳极上&作为阴极的不锈钢片固定在刷镀

平台上&镀笔体通过连接杆受控于自动平移装置&

在计算机的操作界面上输入程序&通过控制器传

到电动平移台&就可以控制镀笔体做可控制的*有

规律的二维往复移动&采用密封性好的聚四氟乙

烯边框使镀液在阴阳极之间保持一定的厚度&通

过调节泵的速率可以控制镀液循环的速度)根据

计算机模拟结果&电场强度主要集中分布在石墨

阳极和阴极之间&通电条件下&主要是在阴阳极之

间的(>*

J9

发生电沉积&阴阳极之间以外的区域

相对较少)通过该装置即可突破电镀槽的限制&

也可以保证所制备的源的均匀性)

*
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图
*

!

大面积制源装置示意图
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电源"电源采用高压低流电源&适用于有机体

系下的分子电镀&电压的可调范围为
)

#

+)))#

&

电流的输出范围为
)

#

())9J

&当电压输出一定

时&电流基本恒定&随着电镀的进行&电流有小范

围波动)

另外根据需要加工尺寸为
*")99g*()99

的不锈钢片作为镀片!

)

#

+)))#

+

)

#

())9J

高

压低流电源!电线若干)

9;<
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实验原理

(>*

J9

是锕系元素&在水溶液中&其氧化
?

还

原电位在氢的电位之后&因而它不能以金属形式

",*
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放射源



在阴极上析出)在通电条件下&在阴极上因氢离

子还原而释放出氢气&结果在阴极区积累了大量

的
ML

\

&形成了
G

L

较高的区域&

J9

的正离子

与
ML

\形成氢氧化物&并沉积在阴极上)图
(

为

J9

![的电沉积过程示意图)

图
(

!

J9

![的分子电沉积过程示意图
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电解(>*

J9

的硝酸溶液时发生的电极反应

如下"
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J9

>[形成氢氧化物的机理与
J9

![相同)
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实验方法

#

*

$配制一定酸度的镀液"取已知活度#

,

)

e

(+))

#

!+))B

b

$的(>*

J9

标准溶液于异丙醇中&

加入一定比例的硝酸和水&配置成不同酸度的镀

液&为了控制镀液的成分&加入的(>*

J9

标准溶液

的体积很小&可以忽略对整个镀液体系的影响&因

此采用称量方法*每次加入的(>*

J9

标准溶液的

活度并不一样)

#

(

$选择不锈钢片进行机械抛光和化学抛

光&通过特殊的遮蔽*绝缘处理保证不锈钢片的实

际电镀面积为
*+)99 g*))99

&用去离子水*

异丙醇清洗干净&晾干备用)

#

!

$将镀液转入储液槽&将处理好的不锈钢

片固定到刷镀平台上&调节镀笔&使阴阳极之间的

距离为
*)99

&接通电源)

#

>

$开启循环供液系统&打开计算机&调出自

动平移装置的应用软件&打开编写好的程序&让阳

极按照预定的路径移动起来)

#

+

$给两极之间加电压&

(>*

J9

的电沉积过

程开始)

#

,

$计算电沉积效率"将制备好的电沉积源

进行测量&得到源的活度值
,

*

&其结果可溯源到

(

0%

*

(

0

&

表面发射率标准装置)测得的源的活度

值
,

*

除以加入的(>*

J9

标准溶液的活度值
,

)

&

得到电沉积效率&即电沉积效率
2e,

*

+

,

)

)

:

!

结果与讨论

本实验以分子电镀为基础&借鉴了工业电刷

镀技术的思想&形成了一套新的制备
%

放射源的

方法&有以下几个特点"#

*

$设计了阳极可以移动

的电刷镀平台&突破了分子电镀中电镀槽的限制&

相对于传统电镀固定电镀槽的方法来说具有灵活

性&既减少了成本&又降低了加工的难度&实验中

选择的活性面积为
*))99g*+)99

&利用自主

设计建立的大面积源制备装置&可根据需要增大

尺寸&在技术上容易实现!#

(

$实验中阴阳极之间

有一个相对运动&而这个过程是可以精确控制的&

当固定阴极后&可以设定阳极的移动速率*路径等

条件以准确控制阳极相对阴极的移动&从而保证

源的均匀性)另外由于采用这种可移动的阳极&

也方便对发射率低的地方进行补镀&这也是传统

电镀制源方法中无法实现的)

用电刷镀法制备大面积(>*

J9

放射源&源的

沉积效率*均匀性*牢固性等会受到诸多因素的影

响&如通电时间*镀液的酸度*电压的大小*阴阳极

之间的距离*循环液流速*镀液含水量等)本方法

应用了分子电沉积的基本原理&主要研究通电时

间*酸度*电压三个影响因素&而阴阳极之间的距

离*镀液含水量则按照文献值来确定,

*)?*>

-

)另外&

值得一提的是循环液流速的选择&因分子电沉积

在很短的时间内完成&所以流动的镀液对沉积效

率的影响不明显&实验中调节合适的流速&既保证

镀液维持在一定的温度&又不至于挥发过快而造

成大量损失)

:;9

!

电刷镀时间的影响

在电压*极间距*镀液酸度等条件保持不变的

情况下研究了沉积效率随电刷镀时间变化的关

系&结果示于图
!

)由于本工作具有一定的开创

性&缺乏实际经验&难以很快找到沉积效率很高的

条件&因此着重关注沉积效率随电刷镀时间变化

的趋势)图
!

中纵坐标为(>*

J9

的沉积效率&横

坐标为通电时间&最大沉积效率为
>,&*_

)尽管

沉积效率的绝对值不够高&但也能反映其随时间

变化的趋势)

@,*

核化学与放射化学
!!!!!!!!!!!!!!!!!!
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图
!

!

沉积效率随时间变化趋势图
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G
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<

由图
!

可以看出&时间是影响沉积效率的一

个重要因素)如果时间很短&多数放射性核素没

有发生沉积&沉积效率很低&随着通电时间的延

长&沉积效率也相应增大)由于实验中采用异丙

醇为电镀介质&而异丙醇容易挥发&如果时间太

长&异丙醇挥发会使镀液体系发生改变&引入更多

不易控制的因素&综合考虑各种因素&推荐沉积时

间为
!)

#

>)970

为宜)

图
>

!

沉积效率随电压变化趋势图

]7

F

=>

!
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F
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G
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<
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电压的影响

在电刷镀的过程中&电流密度的大小对沉积

效率具有关键性的影响)在阴阳极之间的距离固

定*石墨阳极的大小也一定的情况下&由于电极是

浸没在镀液中&当镀液体系不发生明显改变时&两

极之间的电流密度可以近似看作是稳定的&当电

压恒定时&电流相对稳定&因此实验中用加在阴阳

极之间电压的大小来表征电流密度的影响)保持

镀液酸度*阳极移动速率*极间距等条件不变&每

次通电时间设定为
!)970

&结果示于图
>

)由图
>

可以看出&在电刷镀开始的一段时间内&沉积效率

随电压的增加而增大&当电压为
>))

#

**))#

时&

沉积效率趋于稳定&波动不是很大&图中最大沉

积效率为
@)&*_

)当加大电压时&由于电流的

增大&发热现象比较明显&使得异丙醇挥发&这

样会影响镀液体系的稳定性&因此选择电压为

>))#

&既能保证一定的电沉积效率&又能减少

镀液的挥发损失)

:;<

!

酸度的影响

在探究镀液的酸度对沉积效率的影响时&其

他条件保持不变&控制镀液为
+))9I

&分别加入

配制好的硝酸溶液
(&))9I

&浓度分别为
)&))+

*

)&)*

*

)&)(

*

)&)+

*

)&)@

*

)&*)9$%

+

I

&原始镀液的

G

L

值分别为
>&"

*

>&>

*

>&*

*

!&"

*

!&+

*

!&>

&结果示

于图
+

&最大沉积效率为
!&@_

&这是因为在做酸

度影响实验时&沉积时间选择较短&为
*)970

&电

压为
!))#

&此时大部分(>*

J9

还没有开始沉积)

但从图
+

仍然可以看出变化趋势&加入的硝酸浓

度为
)&)@9$%

+

I

#

G

Le!&+

$时沉积效率出现最

大值&酸度增大或减小沉积效率都降低)

图
+

!

沉积效率随酸度变化趋势图

]7

F

=+

!

D2243;$207;/731375$054

G

$:7;7$0422737403

<

:;=

!

均匀性及牢固性检验

设定电压为
>))#

&镀液的初始
G

L

为
!&+

&

即在
+))9I

镀液中加入
)&)@9$%

+

I

的硝酸溶

液
(&))9I

&电沉积时间为
!)970

&电极间距为

*)99

&镀液含水量约为
+_

&制备了一批活性面

积为
*))99g*+)99

的大面积源&对制备的源

随机抽取了
+

块进行均匀性检测&结果列于表
*

)

源的均匀性检测方法"用有机玻璃材料设计

加工用于测量源的均匀性的源架&源架最上面的

一块板上沿长方形对角线上有九个小窗&每个窗

的面积为
,39

(

&当从下面插入源片后&这九个小

窗在源的活性区内的投影在源的对角线上&测量

时&每测量一个小窗的计数&应将其它的小窗用纸

片挡住&这样就能够测量整个活性区对角线上的

九个点的计数率)设第
3

个窗单位面积的计数率

为
4

3

&则均匀性#

5

$由以下公式计算"

5

+

*

4

4

5

6

3

+

*

#

4

3

.

4

4

$

6

.槡 *

#

6

6

C

$

在随机选取的
+

块源中&所得
5

值均在
*)_

以

下&说明均匀性已基本满足要求)

C,*

第
!

期
!!!!!!!!!!!!

喻正伟等"电刷镀法制备大面积(>*

J9

放射源



表
*

!

源的均匀性抽样检测结果

H1V%4*

!

64:.%;:$2.072$/97;

<

$2;84

G

/4

G

1/45:$./34:V

<

/105$9;4:;70

F

计数率#

Q$.0;70

F

/1;4

$+

970

\*

* ( ! > + , " @ C *)

平均

#

JX4/1

F

4

$

5

+

_

"+(&! "((&" "(*&" "+@&" "+>&! ",C&" "(,&! "*"&) "*>&" ,(*&) "(+&C +&",

+("&" +"*&" ,*)&" +((&" +*@&" ,*,&) ,+"&" ,*"&! ,!"&! ,+)&) +C!&) C&)*

")>&! "*+&" ""*&" ">C&! "*!&! ,@>&! "++&) "@*&! "*)&" "!*&) "!*&" >&!(

")(&! @,,&) @)"&! @,+&" """&" ")!&) "CC&" @+"&" "C,&) ""+&" "C+&* "&>@

,+C&" "!*&) "C)&) ",)&) "!@&! ,@>&) "@@&" "@"&! @()&! "!,&! ">C&, ,&,C

!!

放射源在制备完成以后&用棉花沾上异丙醇

擦拭&擦拭完以后用异丙醇冲洗&再去测量)重复

以上操作&发现计数率基本保持不变&说明源的牢

固性较好)

:;>

!

源的制备

在电压为
>))#

*镀液的初始
G

L

为
!&+

*电

沉积时间为
!)970

&电极间距为
*)99

&镀液含

水量约为
+_

的条件下&制备了一批活性面积为

*))99g*+)99

的大面积源&活度值为
*+))

#

(>))B

b

&

(>*

J9

镀层厚度为"

)&)@

#

)&*!0

F

+

39

(

&均匀性好&偏差在
*)_

以内&牢固性满足需

求&可以作为大面积校准源使用)

<

!

结
!

论

根据条件实验&得到以下结论"

#

*

$时间是影响沉积效率的一个重要因素&

随着通电时间的延长&沉积效率也相应增大)值

得注意的是&在电刷镀过程中由于发热等因素会

导致异丙醇的挥发&因此在选择通电时间的时候

一定要充分考虑&合理选择!

#

(

$传统分子电镀中随着电流密度的增大&

沉积效率会增大&但当电流密度增大到一定程度

之后&沉积效率趋于稳定&本实验中当电压较低

时&沉积效率随电压的增加而增大&当电压在

>))

#

**))#

之间时&沉积效率趋于稳定&由于

实验的基本原理还是分子电镀&因此二者在结果

上一致!

#

!

$镀液最佳酸度为初始镀液的
G

L

%

!&+

&

酸度偏大或偏小都会影响沉积效率)

参考文献!

,

*

-

!

赵清&徐春长&杨元第
=

放射性污染及表面沾污测量,

-

-

=

现代测量与实验室管理&

())"

#

,

$"

*>?*"=

,

(

-

!

程倩&包伯荣&钱群&等
=

高放废液中分离回收镧系
?

锕系元素萃取剂的研究进展,

-

-

=

化学研究与应用&

())+

&

((

#

(

$"

*>!?*>,=

,

!

-

!

易清平&张积运&胡明考&等
=

用大面积源检定核应

急机载+车载伽玛能谱仪,

-

-

=

计量测试与校准&

())@

&

(@

#

(

$"

(*?(C=

,

>

-

!

肖春新&马继祖
=

大面积低本底
%

闪烁计数器,

-

-

=

核

技术&

*C@)

#

>

$"

*C?(!=

,

+

-

!

张华明
=

放射源的制备技术及其应用,

-

-

=

同位素&

())C

&

((

#

*

$"

+>?+C=

,

,

-

!

李树堂&夏益华&杨大亭
=

大面积低水平
%

放射性能

谱源的制备和样品的测定方法,

-

-

=

核化学与放射化

学&

*C@C

&

**

#

!

$"

*>C?*++=

,

"

-

!

张维成&徐丙臣
=

分子电镀法试制医用大面积放射

源,

-

-

=

原子能科学技术&

*C"C

&

*!

#

>

$"

>!*?>!>=

,

@

-

!

许书河&张锦荣
=

大面积,!

'7

低能
&

源的研制,

-

-

=

原

子能科学技术&

*CC,

&

!)

#

+

$"

>*)?>*!=

,

C

-

!

宾胜武等
=

刷镀技术,

U

-

=

北京"化学工业出版社&

())!

"

(C?!*=

,

*)

-严叔衡&苏树新&张淑兰&等
=

分子电镀法定量沉积

铀和钚,

-

-

=

原子能科学技术&

*CC"

&

!*

#

!

$"

(,*?(,+=

,

**

-苏树新&孙淑英
=

分子电镀定量沉积稀土元素的条

件研究,

-

-

=

稀有金属&

*C@)

&

,

#

@

$"

!C?>(=

,

*(

-罗旭
=

分子电镀法制备(!"

'

G

核靶,

-

-

=

原子能科学技

术&

())(

&

!,

#

>

$"

>)C?>*(=

,

*!

-秦芝&郭俊盛&甘再国
=

分子电镀法制备镅#

(>*

J9

*

(>!

J9

$厚靶,

-

-

=

同位素&

()))

&

*!

#

>

$"

()C?(*>=

,

*>

-肖勇厚&杨维凡&袁双贵&等
=

分子电镀法制备
B1

靶,

-

-

=

同位素&

())*

&

*>

#

!?>

$"

*@>?*@"=

)"*

核化学与放射化学
!!!!!!!!!!!!!!!!!!

第
!"

卷




