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是核设施运行过程中产生的重要腐蚀活

化产物&是低'中放废物中人工放射性核素的重要

来源(由于水泥固化技术具有工艺简单'固化体

性能稳定等特点&成为我国处理低'中放废物的主

要技术,
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(测量水泥固化体浸出液中放射性核素

的含量&是评价水泥固化体中放射性核素的释放
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XRO

%测量时产生干扰

II

;2

的信号(对II

;2

的化学分离主要有溶剂萃取'

4̀S

树脂和阴离子交换树脂等方法(溶剂萃取

法对
;2

"̂ 的选择性差&

4̀S

树脂法容量小&而阴
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用
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&且淋洗时间久&导致分析测试成

本高&产生的二次废物多(本工作拟建立水泥浸
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树脂柱上的吸附行为&得到分离II
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最优条件(先用
(/HT

共沉淀富集II
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用国产
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阴离子树脂装载于
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的塑料树

脂柱中分离II

;2

&最后用液体闪烁计数器#

XRO

%三

双符合比法#

P̀O4

%测量II

;2

的活度(

:

!

实验部分

:<:

!

试剂及仪器

ZJM>)

阴离子交换树脂#

*'*G!

2

*'#EI77

&交

联度为
Dc

%!

II

;2

标准溶液的比活度为
I?CV

j

+

A

&

美国国家标准技术研究所#

(]R̀

%!

;2

'

(5

'

l.

'

O-

'

O%

'

N.

单元素标准溶液&

#

A

+

X

&国家有色金

属及电子材料分析测试中心!浓
TO&

'六水合氯化

铁均为市售分析纯(

T532K>"**RX

液体闪烁计数器#

XRO

%&芬兰

T532K

公司!

Z-%35

A:

电感耦合原子发射光谱仪

#

]OZ>J@R

%&美国利曼公司!

S$>#D**

分光光度

计#

S$>[58

%&上海美谱达!

N5&&5>h4202-2.12

超纯

水机系统&美国默克公司!

T58/02

闪烁液&美国

Z2-C5.2&72-

公司!

MR>)*!

分析天平&精度为
*'#7

A

&

美国梅特勒公司(

:<;

!

金属离子在
A5VJ;

树脂柱上分配系数的测量

将完全烘干的
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树脂
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浸泡后装入高
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'内径为
*'"E17

的聚乙烯

树脂柱(准备
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淋洗树脂
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分析流程

分析流程示于图
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(水泥浸出液样品中加入

稳定铁示踪剂后&用
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形成氢氧化物共沉

淀&富集样品中的II
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&样品中的
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溶解后&通过
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阴离子交换树脂&分别

用
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及
)7XE'*7%&
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淋洗树脂柱&最后用
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将
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"̂ 洗脱至
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液闪瓶中(取洗脱液
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用紫外分光光度计测量回收率(用液体闪烁计数
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%&在电热

板上
#E*r

加热&酸液快蒸干时&补充酸液&持续

加热至样品溶解&转移到
#**7X

容量瓶中&用高

纯水定容&再将其稀释
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配制成
" 7

A

+

A

的

;2

"̂ 溶液&待用(在
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用
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化学分离过程
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度降至室温后&盖上离心瓶盖&用振荡器振荡
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保证
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"̂ 完全沉淀&离心
I75.

&弃去上清液&加

#*7X

高纯水洗涤沉淀后&再次离心&弃去上清

液(沉淀用
#*7X#*'*7%&
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溶解(将完

全烘干的
ZJM>)

树脂
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用高纯水浸泡后装

入高
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'内径为
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树脂柱(将树脂柱安装在真空箱上&用
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预处理(用流速调节阀和真空
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5

A

1

*

(

5

A

(

*

#

)

%

式中"

(

为II

;2

的液闪测量效率!

P̀O4

&两管'三

管符合比!

1

5

为样品的三管符合计数!

1

*

为空白

样品的三管符合计数!

(

5

为样品的双管符合计

数!

(

*

为空白样品的双管符合计数(

:<W

!

干扰元素的去污效果

为测定潜在干扰元素的去污因子&在
)*7X

的高纯水中加入
"7

A

;2

"̂

&

*'*I7

A

稳定
(5

'

O%

'

N.

'

l.

'

O-#

A

+

X

的标准溶液&按照
#'"

节所

示流程用
ZJM>)

树脂分离纯化(用电感耦合等

离子发射光谱#

]OZ>J@R

%测量纯化后样品中各元

素的浓度(

;

!

结果与讨论

;<:

!

A5VJ;

阴离子交换树脂对BB

Q&

分离条件的确定

;<:<:

!

金属离子在
ZJM>)

树脂柱上的分配系数

!

根据金属离子在不同浓度
TO&

中通过
ZJM>)

树脂柱达到平衡状态时树脂相和液相中金属离子

的分配情况&可选择II

;2

的最优分离条件(表示

树脂柱上离子平衡状态的参数很多&用不同酸度

时金属离子在
ZJM>)

阴离子交换树脂上的分配

系数
?

3

值,

I>E

-描述不同浓度离子交换树脂中离

子平衡时的状态&

?

3

的计算如式#

"

%(

?

3

;

+

-

+

8

;

+

*

A

+

8

+

8

#

"

%

式中"

+

-

为树脂中金属离子浓度&

7%&

+

X

!

+

8

为

TO&

溶液中金属离子浓度&

7%&

+

X

!

+

*

为加入树脂

中的初始金属离子浓度&

7%&

+

X

(

ZJM>)

树脂柱

上金属离子在不同浓度
TO&

中的
&

A

?

3

值示于图
"

(

由图
"

可知"

ZJM>)

阴离子树脂在
D'**

'

#*'**7%&

+

X

TO&

条件下对
;2

"̂ 的选择吸附性能很强&这是由于

在
D'**

'

#*'**7%&

+

X

的
TO&

中&

;2

"̂ 形成的络阴

离子更稳定&且在
ZJM>)

树脂上的吸附能力强(

(5

)̂

'

N.

)̂ 在
TO&

溶液中不会形成络阴离子&

O-

"̂

'

O%

)̂

'

l.

)̂ 与
O&

e 形成的络阴离子,

#*

-在

ZJM>)

树脂柱上吸附能力弱&因此&

(5

)̂

'

O-

"̂

'

O%

)^

'

N.

)^

'

l.

)^在高浓度
TO&

条件下很容易

被淋洗&此性质有利于分离纯化II

;2

(由图
"

还

可看出&国产
ZJM>)

阴离子交换树脂适用于

II

;2

的分离纯化&相对于进口树脂&采用国产树

脂可大大降低分析成本&并打破国外对放化分

析核心材料的垄断(

/

$$$

;2

"̂

&

,

$$$

O%

)̂

&

6

$$$

(5

)̂

&

"

$$$

N.

)̂

&

7

$$$

l.

)̂

&

8

$$$

O-

"̂

图
"

!

ZJM>)

树脂柱上金属离子

在不同浓度
TO&

中的
&

A

?

3

值

;5

A

="

!

&

A

?

3

[/&,28%0729/&2&272.98%.ZJM>)

-285.1%&,7.5.35002-2.91%.12.9-/95%.8%0TO&

;<:<;

!

II

;2

在
ZJM>)

树脂柱上的分离条件
!

选

取
#*7X#*'*7%&

+

XTO&

溶解
#'I'#

节所制备

的
(/HT

共沉淀的样品&上柱&样品流经树脂柱

时&

;2

"̂ 与
O&

e形成的络合物被保留在树脂柱上&

不能与
O&

e形成络阴离子的干扰离子
(5

)̂

'

N.

)̂

随液相流出(再用
)I7X#*'*7%&

+

XTO&

淋洗

树脂柱&将在树脂柱上吸附能力较弱的
O%

)̂

'

l.

)̂

'

O-

"̂ 与
O&

e形成的络阴离子分离&再用
)7X

*'#7%&

+

X

的
TO&

洗脱II

;2

(得到II

;2

的平均化学回

收率为
EDc

(样品上柱后&先用
)I7X#*'*7%&

+

X

TO&

淋洗树脂柱后&再用
)7XE'*7%&

+

XTO&

淋洗

树脂柱&最后用
)7X*'#7%&

+

X

的
TO&

洗脱II

;2

(

测得II

;2

的平均化学回收率为
GIc

(这是由于在

#*'*7%&

+

XTO&

中&

;2

"̂ 与
O&

e形成的络阴离子在

树脂柱上的吸附能力很强&导致用
*'#7%&

+

X

的
TO&

不能有效洗脱&化学回收率较低(用
#*'*7%&

+

X

TO&

淋洗后再用
)7XE'*7%&

+

XTO&

淋洗&络

阴离子在
E'*7%&

+

X TO&

中在阴离子树脂上的

吸附能力较弱&再用
*'#7%&

+

X

的
TO&

更容易从

树脂上洗脱II

;2

&从而提高了II

;2

的化学回收率(

水泥浸出液样品#样品编号
R

#

'

R

)

%及空白样品

!D

核化学与放射化学
!!

第
!"

卷



#样品编号
V

#

'

V

)

%中II

;2

的测量结果列入表
#

(

由表
#

可看出&空白样品与实际样品中II

;2

的回收

率一致&均可达到
GIc

以上(用
ZJM>)

阴离子树

脂分离纯化后&分析流程对干扰元素的去污程度很

高&

(5

'

N.

'

O-

的去污因子高于
#****

&

O%

和
l.

的

去污因子分别可达
GE?

和
E)?

(

;<;

!

方法探测下限

本方法测量了两个空白样品和两个水泥浸出

液样品&空白样品即高纯水中加入稳定
;2

示踪

剂&按照建立的流程分离纯化后分析II

;2

回收率(

根据式#

!

%计算得到该法的探测下限#

NPO

%

,

##

-

&

测量及计算结果列入表
#

(

表
#

!

水泥浸出液样品及空白样品中II

;2

的测量结果

/̀<&2#

!

428,&98%0

II

;25.&2/165.

A

8%&,95%.8/7

B

&28/.3<&/.C8/7

B

&28

样品编号
B

#

II

;2

%+#

V

j

.

A

e#

%

II

;2

化学回收率+
c

II

;2

化学回收率均值+
c NPO

+#

V

j

.

A

e#

%

NPO

均值+#

V

j

.

A

e#

%

R# ##=Eu*=! GGu) GEu) *=*#D *=*#D

R) ##=Gu*=! GIu) *=*#D

V# GEu) GIu) *=*#D *=*#D

V) GIu) *=*#D

!!

注"回收率测量数据的误差主要来源于仪器误差

NPO

;

0

)

C

)0 )槡8

"3

D

(

@

#

!

%

式中"

0_#'E!I

#置信度为
?Ic

%!

8

为液闪测量

时空白样品的
4H]

空数!

"

为测量时间&

8

!

3

为

II

;2

的化学回收率!

D

为用于液闪测量的样品份

额!

(

为II

;2

用液闪测量时的测量效率!

@

为浸出

液样品质量&

A

(

由计算可得&该流程对水泥浸出液的探测下

限为
*'*#DV

j

+

A

&能够达到水泥浸出液的测量

要求(

;<=

!

加标样品的测量

为验证方法的准确性&准备
I

个水泥浸出液

样品分别标记已知活度的标准II

;2

溶液&样品中

标准II

;2

的比活度分别为
#E'D

'

)#'?

'

)D'"

'

""'?

'

"?')V

j

+

A

&样品采用
#'"

节所示流程分离测量&

测量结果示于图
!

(图
!

中直线
&

_%

代表标记

样品理论值#

B

962%-

:

#

II

;2

%%与测量值#

B

329

#

II

;2

%%完

全一致的状况(由图
!

可知"测量值与理论值

的偏差在
u"c

以内&证明本方法准确可靠(

图
!

中的
%

误差棒为样品中标记的II

;2

标准溶

液的系统误差&主要来源于II

;2

标准溶液证书中

所示误差&

&

误差棒为样品测量的系统误差&由

放射性核素单次测量误差公式及误差传递公式

计算得到,

#)

-

(

;<@

!

样品处理量和测量的周期

对于一组
D

个样品&

(/HT

与稳定
;2

示踪

剂形成沉淀浓集样品中II

;2

&耗时
"'I6

!

II

;2

在阴

离子交换树脂柱上与干扰元素分离&耗时
#'I6

!测

量回收率&耗时
*'I6

!液闪测量活度前&添加闪

烁液后&需在暗处放置
)*6

除去化学发光!每个

样品的
XRO

测量需
#6

(综上&一组
D

个样品分

析测量共计需时
"!6

(

图
!

!

水泥浸出液样品标记II

;2

理论值与测量值对比

;5

A

=!

!

O%7

B

/-58%.%02K

B

21923/.372/8,-23

II

;2/195[595285.8

B

5C23&2/165.

A

8%&,95%.

=

!

结
!

论

通过测量
ZJM>)

树脂吸附不同金属的
?

3

值及进行淋洗条件优化&确定了树脂分离II

;2

的

最优条件(在样品中加入已知活度的II

;2

溶液&

通过测量值与理论值的对比&验证了该法的可

靠性(开发了II

;2

测量流程&可用国产树脂替代

II

;2

放化分离流程中必须使用的进口阴离子交

换树脂&降低了测量成本(采用该法测量水泥

浸出液&平均化学回收率为
GEcu)c

&

NPO

等

于
*'*#DV

j

+

A

(本流程也适用于其他含II

;2

的

液态样品的分离测量(

ID

第
#

期
!!

马莉娜等"

ZJM>)

阴离子交换树脂分离测量水泥固化体浸出液中的II

;2
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