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摘要!采用多接收电感耦合等离子体质谱"]F=OFB]C$%用同位素稀释法测量了反应堆辐照后核燃料中的裂变

产物?A)’2&通过(个标准物质对仪器的稳定性进行检验%得到仪器的(个校正系数4 值 相 差 十 万 分 之 一&以

高纯天然钕为基准稀释剂%用同位素稀释质谱标定浓缩?AA’2试剂的质量分数%然后 以 它 作 为 稀 释 剂%测 量 裂 变

产物?A)’2的同位素丰 度 和 质 量 分 数&结 果 表 明%?A)’2丰 度 为"&"))<j"&""?(%?A)’2质 量 分 数 为"A&K@j

"e"A$-;’;&

关键词!同位素稀释=多接收电感耦合等离子体质谱法"OD=]F=OFB]C$!裂变产物!?A)’2!不确定度

中图分类号!GN(<<!!文献标志码!:
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!!核 工 业 中 常 用?A)’2和?@"’2测 定 反 应 堆 燃

料元件燃耗&?A)’2是重要的核裂变产物%通过测

定?A)’2浓 度%可 准 确 测 定 燃 耗 沿 元 件 轴 向 的 分

布曲线%表明反应堆的设计和运行水平)?*&
用于测量反应堆燃耗的方法除了质 谱 法 外%

还有能谱法和放化法等&质谱法测量结果的精度



高!准确度好"因此常为其他的测量方法提供校正

数据#($%同位素稀释质谱法具有化学计量称重和

同位素质谱分析高精度的双重优点"灵敏度高"准
确度好#!=@$%国际物质 量 咨 询 委 员 会&FFR]’在

?>>@年A月会议上将同位素稀释质谱法&OD]C’
定为化学测量@个基准方法中的首位#K=<$%

未见国内其他单位用多接收电感耦合等离子

体质谱法&]F=OFB]C’测定辐照后核燃料中裂变

产物?A)’2的报道%本工作拟采用OD]C法"使用

]F=OFB]C质谱仪 对 辐 照 后 核 燃 料 中 的 裂 变 产

物?A)’2的 质 量 分 数 进 行 准 确 测 量"为 反 应 堆 燃

耗及产额准确测定提供一种新的途径%

C!实验部分

C"C!仪器和试剂

多接收电 感 耦 合 等 离 子 体 质 谱 仪&O7$B,$W1
]F=OFB]C’"英 国 Q# 公 司(EB(??D型 精 密 天

平"感量为"&"?6;"德国赛多利斯股份公司(Cf=
(=?(型管式电阻炉"北京电炉厂%

高 纯 天 然 钕 试 剂"’2(J! 固 体"纯 度 为

>>e>>\"中国计量科学院化学计量与分析科学研

究 所(浓 缩?A( ’2"?AA’2 试 剂"液 体"纯 度 为

>>e>>\"中国计量科学院化学计量与分析科学研

究所(E#=*级 纯 硝 酸"北 京 化 学 试 剂 研 究 所(

]4%%4=R超纯去离子水"自制"电阻大于?)]&%

C"D!样品处理

选择高纯天然钕试剂作为基准稀释 剂"把 天

然钕溶液和浓缩的?AA’2试剂按OD]C法的最佳

稀释比例配 成 混 合 样 品%用 ]F=OFB]C准 确 测

量高 纯 天 然 钕 试 剂!浓 缩?AA’2试 剂 以 及 二 者 的

混合样品%根据测量的钕同位素丰度比及配置混

合样 品 时 高 纯 天 然 钕 试 剂!浓 缩?AA’2试 剂 的 质

量及高纯天然钕试剂的质量分数"按照OD]C公

式&?’#)$"可计算出浓缩?AA’2试剂钕元素的 质 量

分数%然后用标定过的浓缩?AA’2试剂作为 稀 释

剂"采用 上 述 相 同 方 法 测 定 辐 照 后 样 品 中?A)’2
的质量分数%
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式中,h",9",W 分别代表稀释剂!待测样品和混

合样品的主同位素丰度比(,6?",69代表稀释剂和

待测样品 的 第6个 同 位 素 与 参 考 同 位 素 丰 度 之

比(E是最大 同 位 素 的 序 号(>9">h 分 别 代 表 待

测样品 和 稀 释 剂 的 质 量";(0h"09 代 表 稀 释 剂

和待测样品的质量分数"#;);(M6 代表同位素质

量数%
准确称取天然’2(J! 样品"&??<<>;"放入

铂金舟 中"在 管 式 高 温 炉 中 高 温 灼 烧(5"通 入

>>&>>>\的 ’( 作 为 保 护 气 体 冷 却%先 后 使 用

@\和 (\ 的 M’J! 溶 解"配 成 质 量 分 数 为

"&?(A!6;);的天然钕溶液%上述程序在?"""
级超净室内?""级超净台中进行%

C"E!质谱测量

C"E"C!优化仪器测量条件!]F=OFB]C进行质

谱 测 量 前"用?""-;);的 天 然 钕 溶 液 对 ]F=
OFB]C测量进行 优 化"对 各 个 参 数 进 行 设 置"使

其灵敏度高!具有平顶的峰形%

C&E&D!仪器线性检验!用(种浓缩同位素?A(’2
和?AA’2"采用化学计量称重法"按比例混合制备(
个不同丰度!质量分数为?""-;);的标准溶液"
通 过 配 制 样 品 中?A( ’2 与?AA ’2 的 丰 度 比

,&?A(’2)?AA’2’的 计 算 值 与 测 量 值 的 比 较"求 得

]F=OFB]C仪 器(个 系 统 误 差 校 正 系 数 4? 和

4(%经过(种标准溶液的配制"同位素丰度比的

测量!计算和比较"4? 和4( 相差十万分之一"结

果列入表?%证明所用的 ]F=OFB]C在配制的(
个标准溶液同位素丰度范围内线性良好"可以保

证测得数据的可靠性%

表?!标准溶液校正系数

G.W%1?!F$,,1084$-/.08$,7$/85178.-2.,2127$%+84$-

’$
,&?A(’2)
?AA’2’61.7

,&?A(’2)
?AA’2’8,+1

@,)\ 4

? ?&?(@@( ?&?!!KA "&"?< ?&""<(?

( ?&?!>"K ?&?A<(> "&"?( ?&""<((

!!注&’$81’*EaK

C&E&E!校正系数的计算!对钕同位素进行测量

时"校正系数4 可通过式&(’"&!’#>$算得%

4 9 &M)M?’#% &(’

#9%-&,8,+1),61.7’)%-&M()M?’% &!’
式中4"校正系数(M? 和M("参考同位素的 质 量

数(M"被 测 量 同 位 素 的 质 量 数(#"单 位 质 量 数 的

质量偏倚因子(,8,+1",61.7分别表示同位素丰度比

的真实值和测量值%
已知浓 缩?A(’2和?AA’2按 比 例 混 合 的 标 准
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溶液的真实值和测量值!代入公式"(#和"!#!可以

求得钕各个同位素的校正系数!列入表($

D!结果和讨论

D"C!CMMK8试剂的标定

配制K个天然钕样品溶液和 浓 缩?AA’2试 剂

的混 合 样 品!用 ]F=OFB]C进 行 质 谱 测 量!浓

缩?AA’2试剂中钕元素的质量分数标定结果列入

表!$

D"D!空白流程的测定

根据测量正式样品的全 部 流 程!用OD]C法

测量的流程空白中钕元素的质量为"&">@<-;$

D"E!?&和IH同位素的干扰

用?A"F1和?A<C6分别监测F1和C6元素!所

有测量均未发现?A"F1和?A<C6的峰!因此可 以 断

定F1和C6同位素对’2元素的测定没有干扰$

D"M!裂变产物CMZK8的测量

如上 述 程 序!用 标 定 过 的 浓 缩?AA’2试 剂 作

稀释剂!采用OD]C测量辐照后某样品中钕元素

的质量分数$由浓缩?AA’2试剂和某样品溶 液 制

成@个混合溶液!用质谱仪进行测量$裂变产物

钕同位素 丰 度 和 钕 元 素 质 量 分 数"0"’2##的 测

量结果列入表A!@"已扣除空白本底#$由表A!@
可知!根据物质的质量与物质的量之间的关系!得
到样品中?A)’2的质量分数为A&K@-;%;$

D"T!误差分析

根据不确定度计算方法&?"’!用OD]C测量样

品的相对合成标准不确定度"1#由:类不确定度

"1:#和E类不确定度"1E#组成$1 可通过公式

"A#计算(

1 9 1(:N1(= E $ "A#

表(!钕同位素校正系数

G.W%1(!F$,,1084$-/.08$,7$/’247$8$U1

4"?A(’2%?AA’2# 4"?A!’2%?AA’2# 4"?A@’2%?AA’2# 4"?AK’2%?AA’2# 4"?A)’2%?AA’2# 4"?@"’2%?AA’2#

?&"?!K" ?&""K<@ "&>>!!! "&>)K<< "&><!)) "&>K?!!

表!!浓缩?AA’2试剂中钕元素的质量分数标定结果

G.W%1!!]1.7+,161-8,17+%87$/8516.77/,.084$-$/’24-1-,4051247$8$U407$%+84$-

样 品"C.6U%17# >-.8%; >"?AA’2#%; ,"?A(’2%?AA’2#0"’2#61.7%"#;);b?# @,%\

? "&@?">< "&">!>@ "&"<(@A ???&")

( "&A!<<< "&??(@@ "&"<K(" ???&")

! "&A@@<A "&?"K"" "&"<@AA ???&?A

A "&A)?A< "&??K)K "&"<()" ???&(< "&")

@ "&A>?A? "&?"!<( "&"<!K> ???&?>

K "&@K?@! "&???K< "&"<K@( ???&(@

"???&?<#

!!!!注"’$81#(0-.8a"&?(A!6;%;!括号内数值为平均值"D.8+64-U.,1-85171747.Y1,.;1Y.%+1#

表A!裂变产物中钕同位素丰度的测定结果

G.W%1A!]1.7+,161-8,17+%87$/’247$8$U40.W+-2.-014-/4774$-U,$2+08

M 丰度":W+-2.-01# 不确定度"L-01,8.4-89#"*a(# M 丰度":W+-2.-01# 不确定度"L-01,8.4-89#"*a(#

?A( "&"()< "&"""( ?AK "&?K<K "&""?!

?A! "&?<A" "&""?K ?A) "&"))< "&""?(

?AA "&!!@A "&""?@ ?@" "&"A!) "&""">

?A@ "&?K?) "&""">
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表@!裂变产物中钕元素的质量分数测量结果

G.W%1@!]1.7+,161-8,17+%87$/8516.77/,.084$-$/’24-/4774$-U,$2+08

样 品!C.6U%17" >!?AA’2"#; >7.6#; ,!?A)’2#?AA’2" 0!’2"#!-;$;b?" @,#\

? "&A<@<< "&?")<K "&""><A @?&!)

( "&K")A> "&?(A)? "&""))) @?&A>

! "&A?)<K "&")K(> "&""))) @?&() "&!

A "&A(""< "&")(!) "&"")A) @?&")

@ "&K(((! "&?A((@ "&""><A @?&!)

!@?&!("

!!!!注!’$81"%括号内数值为平均值!D.8+64-U.,1-85171747.Y1,.;1Y.%+1"

!!由测量结果可得:类相对不确定度!1:"为

"&""!&根据公式!?"’测量裂变产物的E类相对

不确定度!1E"由以下因素组成%!?"用于标定浓

缩?AA’2试剂的高纯天然钕试剂的不确定度!O"(
!("由于本工作在标定稀释剂和测量裂变产物时

(次引用OD]C基 本 公 式’并 且(次 配 制 混 合 样

品时使用同一天平’因此’测量同位素丰度比的系

统误差明显降低’天平称量的系统误差基本消除(
!!"随机误差包括标定稀释剂和测量裂变产物样

品的测量精度O9 和Oh(!A"配制混合样品时的误

差主要由 天 平 称 量 和 称 量 过 程 中 的 偶 然 因 素 所

致’用O6 和O6)分别代表标定稀释剂和测量裂变

产物 过 程 中 的 称 量 误 差&因 此’1E 由 公 式!@"
表示%

1E 9 O(NO(hNO(9NO(6NO(6= )& !@"
得到各个相对不确定度分量O’Oh’O9’O6’O6)’

1E 为 "&"""?’"&""")’"&""!’"&"""?’

"&"""?’"&""!’最后得到总相对不确 定 度1 为

"&""A&

E!结!论

!?"用OD=]F=OFB]C测 定 裂 变 产 物?A)’2
的测量结果和不确定度!*a("%丰度为"&"))<j
"&""?((质量分数为!A&K@j"&"A"-;#;(

!("通过(个标准物质对仪器的稳定性进行

检验’所得仪器的(个校正系数4 值相差十万分

之一’证明在测量范围内线性良好’可以保证测得

数据的可靠性(
!!"本工作所提供的OD=]F=OFB]C对钕的

测量方法和不确定度分析’可适于其他微量*痕量

元素的质谱分析&
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