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实验方法
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T.

浓度&

@?A

!

吸附分配系数的计算

得到液相中
T.

的浓度后$按照式#

(

%计算吸

附分配系数&

%

4

4

#

!

)

6

!

A

%

B

!

A

"

#

(

%

式中"

!

)

'

!

A

为吸附前后液相中
T.

的质量浓度$

=

(

R

!

B

为液相体积$

8R

!

"

为固相质量$

=

&

A

!

结果和讨论

A?>

!

$@TO

树脂萃取色层柱对
8%

的分离

Q()!

树脂对
T.

的吸附分配系数随溶液
Y

O

值

和吸附时间的变化曲线示于图
!

&由图
!

可以看

出"随着
Y

O

值的增加$

T.

在
Q()!

树脂上的吸附分

配系数迅速增加$在
Y

Oc!

时曲线趋于平缓$吸附

条件为低酸吸附$高酸洗脱!

Q()!

树脂对
T.

吸附

动力学相当快$在
()9

左右吸附分配系数就达到近

?)

*

8R

(

=

$在
B"9

左右吸附达到平衡&因此$

Q()!

树脂吸附
T.

时动力学性能优秀$吸附分配系数高$

适合从裂变产物中快速提取
T.

&由此确定
Q()!

树脂对
T.

的吸附条件为
Y

Oc!

$吸附时间为
?"9

$

解吸液为
*8$%

(

R

的硝酸$吸附时间为
?)9

&

#

0

%000吸附时间
*7

$

!

)

#

T.

%

c?8

=

(

R

$

?)8R

溶液$

)&(

=

树脂!#

[

%000

Y

Oc!

$

!

)

#

T.

%

c?8

=

(

R

$

?)8R

溶液$

)&(

=

树脂

图
!

!

Q()!

树脂对
T.

的吸附分配系数曲线

G6

=

>!

!

<49$.

Y

:6$/469:.6[-:6$/2$3116263/:2-.X3$1Q()!.396/1$.9:.$/:6-8

A?@

!

8%M8

H

'6

树脂萃取色层柱对
8%

的分离

T.@T

Y

32

树脂对
T.

的吸附分配系数随溶液

酸度和吸附时间的变化曲线示于图
"

&由图
"

可以看出"

T.

在
T.@T

Y

32

树脂上的吸附分配系数

随着水相中硝酸浓度#

-

#

O'J

*

%%的增加呈上升

趋势$在硝酸浓度达到
*8$%

(

R

后曲线趋于平

缓$吸附条件为高酸吸附$低酸洗脱!而
T.@T

Y

32

树脂对
T.

的吸附在吸附
())9

后才达到平衡$

动力学性能并不优秀$平衡后吸附分配系数不

足
?()8R

(

=

&虽然
T.@T

Y

32

树脂在动力学性能

和吸附分配系数两方面不如
Q()!

树脂$但其作

为吸附
T.

的特效型材料$对
T.

具有极高的选择

性$因此可以作为快速纯化
T.

的手段&且
T.@

T

Y

32

树脂对
T.

的吸附'洗脱条件与
Q()!

相反$

若将两者相结合$可以在流程中避免分离与纯

化之间的调酸步骤$缩短分离时间&

T.@T

Y

32

树

脂对
T.

的吸附条件为
*8$%

(

R

的硝酸介质$吸

附时间为
()9

&
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#

0

%000吸附时间
*7

$

!

)

#

T.

%

c?8

=

(

R

$

?)8R

溶液$

)&(

=

树脂!

#

[

%000水相硝酸浓度
*8$%

(

R

$

!

)

#

T.

%

c?8

=

(

R

$

?)8R

溶液$

)&(

=

树脂

图
"

!

T.@T

Y

32

树脂对
T.

的吸附分配系数曲线

G6

=

>"

!

<49$.

Y

:6$/469:.6[-:6$/2$3116263/:$1T.@T

Y

32.396/1$.9:.$/:6-8

A?A

!

分离流程优化

根据上述分析$这两种树脂的结合使用可以

满足分离流程的要求$由此设计从裂变产物中快

速放化分离A!

$

A"

T.

的流程如下"

#

?

%将含有
?8

=

(*"

P

的硝酸铀酰溶液送入

反应堆堆芯$辐照
)&)?!9

!

#

(

%使用快速液体双针取样器从.跑兔/装置

管道中提取产物溶液$调节
Y

Oc!

$体积为
"8R

$

进入分离装置$传输与取样耗时
()9

!

#

*

%样品在
Q()!

树脂柱上停留
?"9

后快速

通过$用
"8R

Y

Oc!

的硝酸溶液淋洗
"9

后$再

用
"8R*8$%

(

R

的硝酸溶液洗脱$停留时间为

?)9

$

Q()!

树脂分离耗时共
*)9

!

#

!

%洗脱后的样品在
T.@T

Y

32

树脂柱上停留

()9

后快速通过$用
"8RB8$%

(

R

的硝酸溶液淋

洗
"9

$

T.@T

Y

32

树脂分离耗时共
("9

!

#

"

%使用高纯锗
%

谱仪直接对吸附在柱上的

样品进行测量&

O

!

快速放化分离装置

从裂变产物中快速放化分离A!

$

A"

T.

的流程要

求极高的分离速率$且新生的裂变产物放射性很

强$采用手动方法进行分离是不现实的&为此研

制了快速放化分离装置$其实物图和原理示意图

示于图
C

&

装置的主体由快速液体双针取样器#

<

%'贮

液槽#

T

?

0

T

"

%'

Q()!

萃取色层分离单元#

G

?

%'

T.@

T

Y

32

萃取色层分离单元#

G

(

%'气动单元#泵%'收

集单元#收集瓶和收集管%及控制系统组成&该装

置具有以下优点"装置整体采用模块化设计$各单

元之间的连接使用标准化卡套$密封性良好且可

根据流程进行调整!各单元的主体部件使用有机

玻璃材料$易加工'耐腐蚀'便于观察!以无油真空

泵提供正负压作为动力$简单安全!各单元之间的

连接使用直径
*88

的聚四氟乙烯硬管$微型电

磁阀控制各单元的连通$耐腐蚀'死体积小!使用

集成控制箱实现远程自动化控制$操作速率快$并

极大地降低了操作人员受照剂量&

液体双针取样器上端与气动样品传输系统相

连$底部安装有
(

个高低不同的
)&+88

医用针

头$较低的针头可从靶盒中抽取液体$较高的针头

则起到进气减压的作用&装置底部的侧面开孔以

排掉管路中多余的气体&针头可借助跑兔系统自

身的动力直接刺入聚乙烯靶盒中&该取样器密封

性好$安全性高$无料液飞溅$可多次重复使用&

液体取样可在
()9

内完成&

萃取色层分离单元#

G

?

'

G

(

%上部带有过渡

室$过渡室两侧开有进气口与抽气口$分别连接正

负压管路&当抽气口连通$过渡室内形成负压$贮

液槽内的溶液进入过渡室!当进气口连通$过渡室

内产生正压$室内的液体可快速流过萃取色层柱&

此方法利用了.柱排空/原理$即过渡室内的溶液

完全经萃取色层柱排空后$后续的溶液再进入过

渡室$而后再排空&这种方式避免了液面位置的

监测$大幅节省了操作时间&萃取色层柱上下两

端均放有玻璃棉过滤片$防止在抽气和加压的过

程中对色层柱的破坏&

C

!

方法检验

配制模拟料液"介质为
Y

Oc!

的硝酸$含

?

=

(

R

的
T.

'

F

'

_0

'

$̂

'

R0

'

H3

'

Q.

'

'4

'

a

'

U.

'

M3

'

5-

和
(

=

(

R

的
P

!配制A)

T.

放射性示踪剂溶液"

)(*

核化学与放射化学
!!

第
!"

卷



#

[

%"

<

000液体双针取样器$

T

000贮液槽$

G

000分离单元$

R

000液体电磁阀$

E

000气体电磁阀

图
C

!

A!

$

A"

T.

快速放化分离装置实物图#

0

%及原理图#

[

%

G6

=

>C

!

<2:-0%

Y

62:-.3

#

0

%

0/4927380:62460

=

.08

#

[

%

$13

f

-6

Y

83/:1$.109:2738620%93

Y

0.0:6$/$1

A!

$

A"

T.

移取库存的A)

T.@

A)

F

样品
?8R

于烧杯中$置于电

热板上$

?")k

蒸至近干$然后分别加入
?8R

去

离子水$再次蒸至近干并重复一次$共计
*

次蒸至

近干以去除原介质中的硝酸&第三次蒸至近干后

使用
Y

Oc!

的硝酸溶解得到A)

T.

放射性示踪剂

溶液&

分别使用稳定的模拟料液和A)

T.

放射性示踪

剂溶液验证装置的可行性$将模拟料液或放射性

示踪剂装入
T

?

贮液槽$

T

(

0

T

"

贮液槽依次分别

放入
Y

Oc!

的硝酸'

*8$%

(

R

的硝酸'

B8$%

(

R

的

硝酸'

B8$%

(

R

的硝酸$然后按照操作流程进行分

离&稳定模拟料液实验中$需要对
Q()!

树脂的

洗脱液与
T.@T

Y

32

树脂的流出液取样$使用
aHQ@

JST

测量其中各元素的浓度$相减后得到吸附在

T.@T

Y

32

树脂柱上各元素的量$从而得到流程的收

率与去污因子&放射性示踪剂实验中$对分离前

后的A)

T.

示踪剂洗脱后使用液体闪烁计数器进行

测量$由此计算装置的收率&

结果显示$装置的运行时间为
C)9

$在稳定模

拟料液验证实验中
T.

的化学回收率约为
!"I

$

模拟料液中除
_0

以外的各元素在分离后浓度均

低于
aHQ@JST

的检出限$去污因子均达到了
?)

*

以上#由
aHQ@JST

检出限计算得出%$对于难分离

的
_0

元素去污因子也达到了
?)

( 以上#表
(

%&

在A)

T.

示踪剂验证实验中$

A)

T.

在
Q()!

树脂和
T.@

T

Y

32

树脂分离后的回收率分别为
"C&*I

和

B?&CI

$总收率为
!)&*I

#表
*

%&

A)

T.

在
Q()!

树

脂单元损失较大&

表
(

!

模拟料液实验中各元素的去污因子

M0[%3(

!

D32$/:086/0:6$/102:$.

$13%383/:96/968-%0:34%6

f

-643K

Y

3.683/:

元素
分离前元素的

质量(
!

=

分离后元素的

质量(
!

=

去污因子

T. ")&! ((&" @

F ")&?

%

)&))?

/

"&)i?)

!

_0 ")&B )&!(*

?&(i?)

(

P ?)!&C

%

)&)+

/

?&*i?)

*

$̂ !A&+

%

)&))!

/

?&(i?)

!

R0 "?&C

%

)&))(

/

(&Ci?)

!

H3 ")&B

%

)&)(

/

(&"i?)

*

Q. !A&)

%

)&)(

/

(&"i?)

*

'4 ")&B

%

)&)*

/

?&Bi?)

*

a ")&?

%

)&))+

/

C&*i?)

*

U. "?&?

%

)&))(

/

(&Ci?)

!

M3 ")&(

%

)&)!

/

?&Ci?)

*

5- ")&)

%

)&)(

/

(&"i?)

*

!!

注"

@

表示此数据无意义

L

!

结
!

论

#

?

%为降低产品中同位素的干扰$根据衰变

链中各核素的累积产额差异以及母子体衰变关

系$提出了基于.短照快分/原则的制备高丰度

?(*
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表
*

!

放射性示踪剂实验中A)

T.

的收率

M0[%3*

!

F63%4$1

A)

T.6/.046$02:6X3:.023.3K

Y

3.683/:

核素
分离前

计数率(
9

b?

Q()!

树脂分离后

计数率(
9

b?

Q()!

树脂

分离回收率

T.@T

Y

32

树脂

分离后计数率(
9

b?

T.@T

Y

32

树脂

分离回收率
总收率

A)

T. (&)*i?)

!

?&?!i?)

!

"C&*I +&?Bi?)

*

B?&CI !)&*I

A!

$

A"

T.

的技术路线$建立了以
Q()!

萃取色层快速

提取和
T.@T

Y

32

萃取色层快速纯化相结合为主要

手段的A!

$

A"

T.

的化学分离流程$该流程分离速率

快$去污能力强$对示踪剂级的
T.

收率可达
!)I

以上!

#

(

%建立了A!

$

A"

T.

的快速批式分离装置$操作

简洁$可实现半自动化$安全系数高&结合实验和

计算表明$辐照
?8

=

(*"

P

$使用.短照快分/技术

分离制备的A!

$

A"

T.

活度比较高$对主要
%

干扰核素

的去污因子均达到了
?)

( 以上$为后续核参数测

量提供了基础&
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