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而需要准确测量(采用吸收光谱法研究建立了
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在
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流程中%为了保证钚在
+E

中能

完全萃取%必须在萃取前将乏燃料溶解液中的钚

调到易被磷酸三丁酯#
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$萃取的
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$%作为
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流程的
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料液(在动力堆乏燃料元

件溶解液中%钚含量较高的同时%
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$的含量

也高(对于快堆
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乏燃料溶液%
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$的含

量甚至高达
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%因此%在萃取前对料液进行

调价就十分必要%而料液价态是否调整到位%需要

通过对溶液中钚的价态进行测量判定(文献中关

于不同价态钚溶液的分析主要采用萃取分离之



后)再用其他方法进行测定+
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(对于乏燃料溶解

液和
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料液中钚价态的分析%目前无成熟可靠

的分析方法%其原因主要有以下两方面"其一%放

射性活度高%对测量造成很大的困扰%必须在屏蔽

热室内进行测量%如果要转至手套箱内测量%需对

料液进行上千倍稀释%而稀释过程必将造成钚价

态变化%同时也降低钚的浓度%增加测量难度%因

而%测量过程尽量要求不对样品进行预处理%直接

在热室中进行测量!另一方面%

+EL

料液组成复

杂%存在大量的干扰基体%现有的大部分分析方法

都要求对样品进行预先分离%难以直接测量%一旦

进行分离%钚的价态组成必然发生变化%在钚的价

态分析方法中%萃取分离)离子交换)沉淀载带等

化学分析方法操作比较繁琐%在调节反应条件#尤

其是调节酸度$以及操作过程中%往往会导致钚的

价态改变而影响准确测定(钚价态及含量分析是

保证钚回收的重要手段%因此%对于大型后处理

厂%必须建立钚价态及含量的控制分析技术%以保

证工艺按照设计参数运行(钚特殊的
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电子结

构使得其水溶液中不同的氧化态在可见
>

近红外

区均有着独特的吸收光谱%从而可以采用光谱法

对钚价态和含量进行测量(

在乏燃料溶解液和
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工艺点%
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$和钚浓度的定量分析%本工作拟

采用光纤光谱技术结合远程取样方法%通过化学
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钚价态的调节进度采用吸收光谱法进行确
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硝酸浓度对
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$的吸收光谱的影响
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硝酸浓度下
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液的离子强度在后处理体系中变化较大%因而其

对
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$的吸收光谱的影响需要研究(图
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的吸收光谱(由图
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_-

#

.
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解液中的
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$进行测量%获得的谱图和分析结

果示于图
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(由图
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氧化%因而需要研究氧化剂的用量(在
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量(图
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是不同氧化剂用量时的钚总量测量结
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氧化时间对测量结果的影响
!

为保证氧

化完全%因而需要对硝酸铈铵氧化钚的时间进行

研究%取
*'?8M+

P

*

M

钚储备液%加入
+8M

硝

酸铈铵溶液%定容至
)8M

%在
+28

比色池中测定

不同时刻的吸收光谱%采用建立的模型预测浓度%

计算钚样品中钚总质量(不同氧化时间获得的测

量结果示于图
F

(由图
F

可知"加入氧化剂后%钚

的总质量随着时间增加而逐渐增加%在
"86/

后

达到最大值%因此在实际样品测量时%氧化
"86/

即可开始进行光谱测量(

钚总质量为
*'?8

P

%

*'!8%&

*

M

硝酸铈铵溶液

图
A

!

氧化剂用量对测量结果的影响

L6

P

=A

!

X1132:%1%G640:6%/.30

P

3/:

%/

`

&-:%/6-88309-.383/:

*'?8M+

P

*

M

钚储备液%
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氧化时间对测量结果的影响
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真实乏燃料溶解液中钚总量的测定
!

取

)'!8M

硝酸铈铵于离心管中%加入
*'+8M

的真
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料液中
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$的含量



实乏燃料溶解液%混匀后%测量吸光度%并采用建

立的数学模型进行预测%换算稀释倍数后得到样

品中总钚最终的实际浓度#

"

:%:

$%将光谱法获得的

结果与混合
V

边密度计
>I

射线荧光法的结果

#

"

混合
V

边%

:%:

$进行比较%所得结果列入表
!

(由表
!

可知"将样品用硝酸铈铵氧化后%采集样品的近红

外吸收光谱%代入测量模型进行预测%测量精度

?

.

&

)e

!得到的分析结果与参考方法吻合较好%

两方法的相对偏差不大于
"e

(

表
!

!

乏燃料溶解液及
+EL

料液中钚的光谱测量结果

与混合
V

边密度计
>I

射线荧光法比较

C0W&3!
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`

0.69%/%1:[%83:7%49
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`
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样品为乏燃料溶解液%

)

'

和
"

'

样品为调料过程

中取的不同时间的
+EL

料液样品

"

$燃耗为
!?***ZJ4

*

:

#以
S

计$

G

!

结
!

论

应用光纤光谱技术在屏蔽小室内建立了乏燃

料溶解液及
+EL

料液中
_-

#

.

$的分析方法%同

时对方法进行扩展%采用硝酸铈铵作为氧化剂%建

立了溶解液样品中总钚浓度的分析方法%并与混

合
V

边密度计
>I

射线荧光法进行了对比%两者具

有较好的吻合性%该方法准确度好%具有实用性(
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