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的含量控制是钚热源的一项重要参数"通过
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能谱准确测量镎靶溶解液中痕量"!8

<(

"建立镎

靶辐照靶件溶解液中钚的分离方法&根据杂质组成特点采用
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萃取色层双柱分离"用氨基磺
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会造成仪

器本底升高"
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是极好的
#

放射性同位素能源"可制

造用于人造卫星和医疗心脏起搏器的同位素电

池"其具有比功率高!约
$:9 b
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$'半衰期长

!

FH:H+

$'

!

辐射很弱'无须厚屏蔽层的优点&

另外"

"!F
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热源尺寸小'重量轻'性能稳定可

靠'工作寿命长'环境耐受性好"能为宇航事业

及各种特殊'恶劣环境条件下的自动观察站或

信号站等提供能源(

#

)

&随着航天技术的快速发

展"人类对太空的探索也越来越频繁"

"!F
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热

源的需求也与日俱增&

生产"!F

<(

的途径主要有两条-从乏燃料后

处理中回收"!H
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再入反应堆辐照#直接堆内辐

照"B#
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靶产生"B"

]D

"衰变得到"!F
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相

对易得到"目前约
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产品通过"!H
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生

产途径获得(
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生产"!F
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的工艺过程包括镎靶的制

备'镎靶辐照'

5

1

O<(

的分离和钚的沉淀及转化

等&将分离纯化的"!H

5

1

制成二氧化镎粉末"然

后和铝粉混合制成靶件"放到反应堆中接受能

量为
$:9

&

9Q23

的中子照射"生成"!F
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"经
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衰变得到"!F
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"反应过程如下-
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当中子能量大于
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时会产生"!8
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的比活度及衰变热远高于"!F
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"但衰变时

产生强
!

辐射的子体"#"
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和"$F

?,

&作为同位素

热源的"!F

<(

"既要保证较高的比功率密度"又

要在生产应用过程中轻屏蔽条件下不对人员及

航天元器件等造成辐照损伤"通常要求"!F

<(

的

同位素含量大于
F";

"而"!8

<(

的含量控制在

"A#$

E8以下"因此在生产过程中必须尽量降低

其含量"严格控制"!8
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含量指标&

考虑"!8

<(
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均具有极强的
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比放
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$"因此采用
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能谱

法测定&根据放射性活度公式-
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可得出
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为核素峰面积"

"

为原子个数"
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为核素的

半衰期#因此在用
#

能谱测定钚同位素比值

时"可不考虑回收率"仪器探测效率等"极为

简便快捷&国外文献报导"用
#

能谱法测定大

量"!F

<(

中
#A#$

E8级别的"!8
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"可获得较好

结果(
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粒子射程短"易自吸收"因此
#

能谱对制

源要求较高"一般采用电镀制源的方式"制得的

源均匀薄层"严叔衡等(

9OF

)对钚的电沉积做了大

量研究"均获得了较好结果&

辐照镎靶的溶解液中基体复杂"其中最主

要的有大量的
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$以及其他裂片元素等"在制源

前需分离去除杂质&在核化学领域"常用磷酸

三丁酯 !
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$'三辛基氧化膦!

?̂ <̂

$'三辛
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$'戊基膦酸二戊酯!
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$'三烷基
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$等萃取色层分离
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萃淋树脂是核工业最常用
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同 位 素
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的树脂"对
B
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价锕系离子有强吸附效果#

?>3N

对
B

价离子有特效吸附"分离机理类似

于强碱性的阴离子交换树脂"对
B

价锕系元素

具有很高的分配比&

将
5
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'
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氧化还原调价到
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5
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后可用
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将其分离"并同时分离掉
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将淋洗液的
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氧化到
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$进一步过
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树脂"可分离掉
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价裂片元素杂质以及
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等&一步法直接在
?I<

树脂上还原洗脱
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也可以实现
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与其他杂质的分离"但后续操

作较为繁琐"电镀体系较为复杂#而两步法在

?>3N

树脂柱上"可直接采用电镀液洗脱钚"

实现与电沉积钚的无缝衔接&

本研究拟采用组合的
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色层柱与
?>3N

色层柱的萃取色层柱两步分离法去除镎靶制备
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溶解液中杂质"并采用
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能谱测量其中
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实验材料
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纯"北京兴青精细化学品科技有

限公司#草酸'氨基磺酸-分析纯"北京化学试剂

有限公司#还原铁粉-分析纯"中国医药公司北
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萃淋

树脂柱-

?)V/d2D.*02)*+0V'*+,

"柱长
#8$DD

"直

径
FDD

&

亚硝酸钠溶液-称取
#:!F

L

亚硝酸钠于

9$DK

烧杯中"加入
9DK

水"转移至
#$DK

容

量瓶"定容#氨基磺酸亚铁溶液!
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$-称取
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L

氨基磺酸于
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烧杯中"加入
"$DK$:#;

硝酸溶解后"倒入
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L

还原铁粉"放置过夜"

将不溶物过滤后"滤液定容至
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容量瓶&

实验中若无特别说明"使用的水均为
QV,VO

f

纯水系统!密理博公司$生产的
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实验方法

%<"

!

萃取色层柱及
#0

的分离
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$制备与预处理

将一定量的
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萃淋树脂使用去离子水

充分浸泡"采用湿法装柱"柱的上下两端用少量

聚四氟乙烯丝填塞&用
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溶液洗涤柱子"然后用去离子水将柱

子洗至中性#再用
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K=5̂
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溶

液洗涤柱子"用去离子水将柱子洗至中性#实验

开始前"使用
#$DK

所需酸度的试剂过柱"使

之预平衡备用&在对柱子进行洗涤及预处理过

程中"流速控制为
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的分离条件
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并搅拌"放置
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钚还原到
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价#将调好的样品加到
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端"然后用
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完毕后"用
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洗脱"收集洗脱液并待测&根据测定的

数据结果绘制淋洗曲线&

%<"<%

!

?>3N

#

$规格与预处理

?>3N

柱长
#8$DD

"直径
FDD

"柱体积

#:FDK

&实验开始前"使用
9DK

所需酸度的

试剂过柱"使之预平衡备用&

?>3N

萃取色层

柱的自然流速约为
$:8DK

.

DV*

&

"

$

<(

与
62

'

N,

的分离条件

取一定量标准溶液!

62

'

N,

'

<(

$于一小塑

料瓶中"调节酸度为
!D',

.

K

"加入
#DK6R

溶

液还原钚到
!

价"

#$DV*

后加入
$:"DK"D',

.

K

亚硝酸钠将其氧化到
B

价"震荡摇匀"静置

#9DV*

"然后上
?>3N

萃取色层柱"用
FDK

%!

第
#

期
!!

赵胜洋等-

?I<O?>3N

萃取色层分离
O

#

能谱法测定辐照镎靶溶解液中痕量"!8

<(

的可行性



!D',

.

K

硝酸淋洗"每
#DK

淋洗收集一次于离

心管中待测"然后再用
FDK$:$#D',

.

K=6O

$:$#D',

.

K =5̂

!

或电镀液洗脱"每洗脱

#DK

收集一次于离心管中待测&根据测量结

果绘制淋洗曲线&

%<%

!

辐照镎靶溶解液中
#0

的分离流程

采用组合的
?I<

色层柱与
?>3N

色层柱

的萃取色层法进行辐照镎靶溶解液中
<(

的分

离"流程图示于图
#

"在
?I<

色层柱上分离掉

Z

'

?T

'

5

1

#在
?>3N

色层柱上分离掉
62

'

N,

&

配好模拟样品!

#

%

L

<(

"

#$

%

L

5

1

"

B$

%

L

N,

"

$:#

%

L

Z

"

#

%

L

62

"

$:#

%

L

?T

"总体积
#DK

"

!D',

.

K

硝酸介质$&加入
$:#DK$:9D',

.

K

6R

搅拌"放置
#$DV*

"将钚稳定在
<(

!

+

$#将

调好的料液加到
?I<

色层柱上端"用
#$DK

!D',

.

K =5̂

!

O$:$# D',

.

K 6R

淋 洗 钚"用

$:#DK"D',

.

K5+5̂

"

将流出液中
<(

!

+

$

调至
<(

!

*

$"然后过
?>3N

萃取色层柱"用

FDK!D',

.

K=5̂

!

淋洗
Z

#然后用
FDK

电

镀液解吸吸附在
?>3N

树脂上的钚"收集流出

液于准备好的电镀槽中"电镀
#T

"红外灯下烤

干电镀片"采用
#

能谱法进行测量&

%<!

!

#0

电沉积源的制备及测量

将
FDK

电沉积液加入聚四氟乙烯电镀

槽"移取
"$

%

K<(

标准溶液到电镀槽中"摇晃

均匀"用
#j8

氨水调节体系
1

=

为
#:9

&

!

!加

入氨水约
$:%DK

$&恒电流
$:9$N

"电沉积

8$DV*

后加入
#DK

浓氨水"继续电沉积
#DV*

关闭电源"停止电镀"取
#DK

电沉积液用于液

闪测定"将残余液倒入放射性废液桶&依次用

水乙醇洗涤电镀片"然后置于红外灯下烘干待

测&将电极电解槽等清洗干净"放入装有稀硝

酸氢氟酸的烧杯中浸泡待下次用&将不锈钢镀

片放入
#

能谱谱仪中"抽真空"测量&

!

!

结果与讨论

!<"

!

B[#

萃取色层柱分离条件

!<"<"

!

Z

和
?T

的淋洗曲线

Z

!

(

$和
?T

!

*

$在
?I<

萃取色层柱上的

淋洗曲线示于图
"

&从图
"

结果可以看出"选

择
!D',

.

K =5̂

!

作为铀钚分离的淋洗介质

不会将
Z

!

(

$'

?T

!

*

$洗脱&而用
$:$"D',

.

K

=6O$:$"D',

.

K=5̂

!

能将
Z

洗脱"

?T

有拖

尾"并未洗完全"但对本研究的分离没影响&

Z

和
?T

的上柱量为
9$

%

L

"

Z

的回收率
#$#;

"

?T

的回收率为
%$;

&在较宽的酸度范围内"

?I<

对
Z

均有较强的吸附"选择
! D',

.

K

=5̂

!

O$:$#D',

.

K6R

洗脱
<(

是为了
<(

加

入
?>3N

树脂时免去调酸度的步骤"待分析样

品镎靶溶解液的酸度也是
!D',

.

K

&

图
"

!

辐照镎靶溶解液中钚的分离流程图

=(

>

?"

!

B2*382*1*03*&.')-2*3*

+

,),-('$'.#0($1,-)(D

$B

同 位 素
!!

第
!"

卷



图
%

!

R

!

"

#和
B2

!

$

#在

B[#

萃取色层柱上的淋洗曲线

=(

>

?%

!

C40-('$80)5*3'.R

!

"

#

,$&B2

!

$

#

'$-2*B[#82)'1,-'

>

),

+

2(8*D-),8-('$8'401$

!<"<%

!

5

1

的淋洗曲线

用氨基磺酸亚铁将
5

1

调价后"上
?I<

色

层柱&

5

1

!

*

$在
?I<

萃取色层柱上的淋洗

曲线示于图
!

&从图
!

结果可以看出"在
?I<

色层柱中"

#$DK!D',

.

K=5̂

!

O$:$#D',

.

K

6R

不会将
5

1

!

*

$淋洗掉&而采用
#$DK

$:$"D',

.

K=6O$:$"D',

.

K=5̂

!

会将
5

1

!

*

$

洗脱"整个流程回收率为
%B:8;

#采用
6R

对

5

1

的还原效果较好&

图
!

!

N

+

!

$

#在
B[#

萃取色层柱上的淋洗曲线

=(

>

?!

!

C40-('$80)5*3'.N

+

!

$

#

'$-2*B[#82)'1,-'

>

),

+

2(8*D-),8-('$8'401$

!<"<!

!

<(

的淋洗曲线和回收率

取
$:9DK<(

溶液于透明塑料瓶"加入

$:#DK6R

还原到
<(

!

+

$"通过
?I<

萃取色

层柱"用
#9DK!D',

.

K =5̂

!

O$:$# D',

.

K

6R

淋洗"收集淋洗液"绘制淋洗曲线"结果示于

图
B

&从图
B

结果可以看出"

#$DK!D',

.

K

=5̂

!

O$:$#D',

.

K6R

可以完全洗脱
<(

"回收

率达
%F;

&实验中采用
#$DK!D',

.

K=5̂

!

O

$:$#D',

.

K6R

洗脱
<(

!

+

$&

图
@

!

#0

!

%

#在
B[#

萃取色层柱上的淋洗曲线

=(

>

?@

!

C40-('$80)5*3'.#0

!

%

#

'$-2*B[#

82)'1,-'

>

),

+

2(8*D-),8-('$8'401$

!<%

!

BC]6

萃取色层柱分离条件

!<%<"

!

N,

和
62

在
?>3N

柱上的淋洗曲线

?>3N

树脂对三价元素吸附很弱"在

!D',

.

K

硝酸条件下"比对
Z

!

(

$的分配比还

低&因此"用
?>3N

树脂分离
N,

'

62

以及基体

中的其他三价杂质&三价离子在
?>3N

上的

淋洗曲线示于图
9

"

!D',

.

K

硝酸洗脱
FDK

时

足够将其洗掉&

图
A

!

BC]6

萃取色层柱上
64

!

%

#

和
=*

!

%

#的淋洗曲线

=(

>

?A

!

C40-('$80)5*3'.64

!

%

#

,$&=*

!

%

#

'$-2*

BC]682)'1,-'

>

),

+

2(8*D-),8-('$8'401$

!<%<%

!

<(

的淋洗曲线和回收率

取
"$$

%

K<(

标准"先用
6R

还原到
<(

!

+

$"

再用亚硝酸钠氧化到
<(

!

*

$"然后加入到
?>3N

#B

第
#

期
!!

赵胜洋等-

?I<O?>3N

萃取色层分离
O

#

能谱法测定辐照镎靶溶解液中痕量"!8

<(

的可行性



萃取色层柱上端"先用
FDK!D',

.

K

硝酸淋

洗"然后用电镀液洗脱"收集流出液"绘制淋洗

曲线"结果示于图
8

&由图
8

结果可见"在硝酸

淋洗阶段"

<(

不会被洗脱"用电镀液可以洗脱

<(

"

9DK

电镀液即可完全洗脱"回收率达
%F;

&

实验中采用
FDK

电镀液洗脱
<(

!

*

$&

图
S

!

BC]6

萃取色层柱上
#0

!

$

#的淋洗曲线

=(

>

?S

!

C40-('$80)5*3'.#0

!

$

#

'$-2*BC]6

82)'1,-'

>

),

+

2(8*D-),8-('$8'401$

!<!

!

B[#GBC]6

对杂质的去污系数及
#0

的

全流程回收率

按照表
#

所示的元素含量配置模拟样品"

采 用
":#

节的分离流程开展分离实验"收集

?>3N<(

电镀洗脱液"用
.]<OQR

测定其中各

元素含量"结果列于表
#

&建立的
?I<O?>3N

分离流程对
<(

中
N,

'

62

'

Z

'

?T

'

5

1

的去污系

数均大于
#$

B

"

<(

加入量为
#8:"*

L

"两步分离

后含量
#B:H*

L

"

<(

的回收率为
%$:H;

&

表
"

!

B[#GBC]6

对杂质的去污系数

B,74*"

!

B2*&*8'$-,1($,-('$8'*..(8(*$-

'.(1

+

0)(-(*3),-*'.

+

40-'$(01'$-2*B[#GBC]6

元素
加入量.

%

L

两步分离后

含量.
*

L

去污系数

N, #$$ $:F8" #:$9A#$

9

62 9$ $:B#9 #:$%A#$

9

Z 9$ $:H"$

8:!$A#$

B

?T 9$ #:#9 !:%9A#$

B

5

1

!H $:"8F

#:"9A#$

9

!<@

!

%!L

#0

对
#

能谱测定%!S

#0

的影响

在
#

能谱测量过程中"对"!8

<(

分析易产生

干扰的主要因素有样品源的自吸收"以及"!F

<(

活度较大时的大量计数造成仪器本底噪声增

加&通过电沉积不同活度的"!F

<(

研究"!8

<(

检

测限的变化情况"结果列于表
"

&

表
%

!

%!L

#0

对
#

能谱测定%!S

#0

检测限的影响

B,74*%

!

B2*($.40*$8*'.

%!L

#0'$-2*,4

+

2,3

+

*8-)'1*-*)&*-*8-('$4(1(-'.

%!S

#0

编

号

"!F

<(

取样量.

I

J

测量

时间.
/

"!F

<(

计数

"!F

<(

6b=Q

.

U23

"!8

<(

本底

计数
O

c

.

I

J

PMN

.

I

J

"!8

<(

检测限.
L

-

!

"!8

<(

$.

-

!

"!F

<(

$

# $ HB"HB H

,

$ ":H# #:8!A#$

EB

F:"HA#$

E#F

,

" $:$! F$%#" 9%H #H:!H $ ":H#

#:9$A#$

EB

H:8"A#$

E#F

#:BFA#$

EB

! B9$ HB!%" HBF!9BH #H:9" # H:!8 B:!8A#$

EB

":""A#$

E#H

!:"$A#$

EF

B #9$$ #99H9% B#HHF9#% "!:HH "B "9:9 H:!FA#$

EB

!:H9A#$

E#H

#:%FA#$

EF

9 H9$$ #9B8B "%H%$F88 !B:9" H! B":B

#:"$A#$

E"

8:##A#$

E#8

B:8!A#$

EF

!!

通常"在不会将本底作为有放射性样品探

测和将有放射性的样品当做没放射性的样品测

量的探测限置信水平均为
%9;

时"可用公式

!

#

$计算仪器的探测限
O

c

&最小可探测活度

PMN

可用公式!

"

$计算(

#"

)

&

O

c

A

":H#

E

B:89 "槡 7

!

#

$

式中-

"

7

为本底计数&

PMN

A

O

c

;

:

#

A

":H#

E

B:89 "槡 7

;

:

#

!

"

$

式中-

;

为仪器测量活时间#

:

为射线的发射分

支比#

#

为仪器测量效率&

当"!F

<(

含量增加时"

"!8

<(

的本底计数升

高"

"!F

<(

的半峰宽度逐渐增大"

"!8

<(

的检测限

升高&在样品中"

"!F

<(

为
#9$$I

J

的情况下"

"B

同 位 素
!!

第
!"

卷



可探测同位素比值
-

!

"!8

<(

$.

-

!

"!F

<(

$

*

#:%FA

#$

EF的"!8

<(

"此时"!8

<(

的检测限低至
!:H9A

#$

E#H

L

!探测时间为
B!T

$&

实验中发现"加入
B9$I

J

"!F

<(

!

$:H"*

L

$

时"其他区域的本底噪声均有明显提升"低能区

的本底明显高于高能区"存在明显前拖尾峰"但

在"!8

<(

区域并未有明显高于本底的计数出现

!图
H

$&因此"在
<(

样品中"

"!F

<(

活度为

B9$I

J

时"其对"!8

<(

的谱峰干扰很小&按照公

式!

"

$计算得到"!8

<(

的
PMN

为
B:!8A#$

EB

I

J

"

当量质量为
":""A#$

E#H

L

&此时的同位素比

值
-

!

"!8

<(

$.

-

!

"!F

<(

$为
!:"$A#$

EF

&

图
T

!

@AH[

O

%!L

#0

对
#

能谱测定%!S

#0

检测限的影响

=(

>

?T

!

B2*($.40*$8*'.@AH[

O

%!L

#0'$-2*,4

+

2,

3

+

*8-)'1*-*)&*-*8-('$4(1(-'.

%!S

#0

当增加"!F

<(

电沉积的量到
H9$$I

J

!

#"*

L

$

时"

"!F

<(

的大量计数增加了本底噪声水平

!图
F

$"

"!F

<(

谱峰的半峰宽也随着增加"从

#H:9"U23

增加到
!B:9HU23

"分辨率下降&

测量
B:!T

时"

"!8

<(

的检测限升高至
8:##A

#$

E#8

L

&此时的同位素比值
-

!

"!8

<(

$.

-

!

"!F

<(

$

为
B:8!A#$

EF

&

@

!

结论

研究了辐照镎靶溶解液中
<(

的分离方

法&采用
?I<O?>3N

双柱分离
<(

中
N,

'

62

'

Z

'

?T

和
5

1

"去污系数均大于
#$

B

"

<(

的回收

率为
%$:H;

&研究了大量"!F

<(

对
#

能谱测定

"!8

<(

的影响"结果表明"大量"!F

<(

会造成仪器

本底升高'

"!F

<(

的能谱峰分辨率降低#建立了

图
L

!

TAHH[

O

%!L

#0

对
#

能谱测定%!S

#0

检测限的影响

=(

>

?L

!

B2*($.40*$8*'.TAHH[

O

%!L

#0'$-2*,4

+

2,

3

+

*8-)'1*-*)&*-*8-('$4(1(-'.

%!S

#0

镎靶溶解液中痕量"!8

<(

的分析方法"镎靶溶解

液样品中
<(

的同位素比值
-

!

"!8

<(

$.

-

!

"!F

<(

$

*

B:8!A#$

EF时"取合适的样品量使得电沉积源

中"!F

<(

活度在
B9$

&

H9$$I

J

范围内"均可测

量其中痕量"!8

<(

"同时可准确测定同位素比值

-

!

"!8

<(

$.

-

!

"!F

<(

$"满足
<(

热源产品中"!8

<(

含

量小于
"A#$

E8的要求&
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