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摘要!文章对与高放废物深地层处置以及分离 嬗 变 相 关 的 半 衰 期 大 于<"7$裂 变 产 额 高 于"="<>的<*
种长寿命裂变产物核素的半衰期$裂变产额和热中子反应截面的测量研究$数据现状及其进展进行概要

评述%就长寿命核素的分离纯化$原子数测定及放射性活度测量方法和技术进行了分析和论述%
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!!锕系核的中子诱发裂变产物是涉及*"多

种元素$@""多 核 素 的 复 杂 体 系!其 中!半 衰 期

大于<7的长寿命裂变产物核素有!"多个!它

们是乏燃料放置@7以上后放射性的主要贡献

者%在这些长寿命裂变产物核素中!裂 变 产 额

大于"="<>的 核 素 有#"多 个%这 些 核 素!特

别是;<)#"<"*7的核素!是高放废物深地层处

置潜在长期风险重点考虑的对象!也是与洁净

核能系统相关的分离嬗变对象%
本文对半衰期大于<"7$产额高于"="<>

的 CB62$Q@R3$B"63$B*D3$B*(P-$BB9/$<"*N8$
<<*S8-$<#)61$<#BT$<*@SI$<*CSI和<@<6-等<*个

裂变产物核素的半衰期$裂变产额及热中子反

应截面的测量数据现状和进展进行概要综述!



并就相关的放化分离纯化!原子数测定!放射性

活度测量方法和技术问题进行分析论述"

=!长 寿 命 裂 变 产 物 核 素 核 数 据 测 量 的

现状及进展

=>=!热中子反应截面

热中子反应截面的测量大致经过了!个研

究阶段"
第<阶段#从#"世纪!"年代末至)"年代

初期#主要进行稳定核素的热中子反应截面测

量"在这一阶段#美国橡树岭和阿贡国 家 实 验

室!英国哈威尔实验室等对从U到 稀 土6-丰

度较高!反应截面较大的近百个稳定核素的热

中子反 应 截 面 进 行 了 测 量#各 家 的 测 量 值 在

<">范围内符合良好"
第#阶段#从#"世纪)"年代中期至Q"年

代初期#测量对象主要是半衰期为几天到几十

年的热中子反应截面较大的中等寿命的裂变产

物核素"大多数测量值的误差较大#许 多 测 量

值的误差超过@">"
第*阶段#从#"世纪Q"年代初期至B"年

代初期#在这一阶段#热中子反应截面测量处于

一低谷期#文献报道的测量数据稀少"主 要 测

量<*CSI!B"63!<!CN-等 裂 变 产 物 以 及 一 些 活 化

生成的长寿命核素的反应截面"
第!阶段#从#"世纪B"年代至今#洁净核

能系统分离嬗变计划的提出和高放废物深地层

处置潜在长期风险研究的深入促进了对长寿命

裂变产物核素热中子反应截面的实验测量#许

多国家#诸如日本原子力研究所!奥地利维也纳

大学放射化学和核化学研究所!美国阿贡国家

实验室!波兰N2IVK.I7012342,./7I2(K/&2732I
研究所!以色列 W2.X-711大学!德国梅因茨大

学等相继开展这方面的实验测量"
有关CB62等<*个长寿命裂变产物核素 的

热中子反应截面的测量数据现状列于表<"
从表<可 看 出$B"63!BB9/!<#BT!<*CSI等 核

素的热中子反应截面测量数据较多#相对误差

小于<">%B*D3!<*@SI!Q@R3!<@<6-等 核 素 的 热

中 子 反 应 截 面 测 量 数 据 较 少%CB62!B*(P-!
<<*S8-!<#)61等核素的 热 中 子 反 应 截 面 至 今 无

测量数据"实验测量时需将待测核素制成可供

中子照射的靶子#而这些核素的裂变产额较低#

需从放射性活度很高的裂变产物混合物中进行

分离提取和纯化#实验测量所需的核素纯度要

求又很高#且需一定的量"由于这些核 素 的 获

取极其困难#因而它们的热中子反应截面测量

数据不多#有些则空缺"

表=!=?种长寿命裂变产物核素的

热中子反应截面测量数据!="

@-9,%=!0%-&*"%6/A%"1-,(%*/"#(+"#&&&%+/’#(6-/-

2#"=?,#($4,’5%62’&&’#(B"#6*+/&!="

裂变产物核素 <"#Q!,:&-#

CB62

Q@R3 <=))

B"63 约为"=*

<!="Y#=!

B=CY"=C

<@=*Y<=*

B*D3 约为#

B*(P-

BB9/ #"Y#

#!=Q

#!Y!

<B=*Y#=#

<BY<

<QY#

##=BY<=*

<"CN8 <=Q

<<*S8-

<#)61

<#BT #CY*

*<Y!

*"=<Y"=B

*"=*Y"=B

<#=)Y"=@

<#=@Y"=@

<*@SI Q=*Y"=*

Q=*Y"=*

<*CSI "=<<"Y"="**

"=#@"Y"="<*

"=#@Y"="#

"=#@*Y"="<@

<@<6- <@"""
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=>C!半衰期

长寿命裂变产物核素半衰期的测量最早见

于<B!B年!在随后的*"年 内"实 验 测 量 主 要

针 对 裂 变 产 额 较 高 的 一 些 核 素"诸 如<*CSI#
B"63#Q@R3#<!CN-#<<*S8-#BB9/等"测 量 结 果 的

精度不断提 高!例 如"B"63半 衰 期 的 早 期 测 量

数据处在#""*"7之间"从#"世纪C"年代中

期 开 始"文 献 报 道 的 测 量 值 则 处 在$#Q=<@Y
"="*!%"$#B=#Y"=<%7范围内"测量数据的误

差已由*>以上降至"=<>左右!

#"世纪Q"年 代"长 寿 命 核 素 的 半 衰 期 测

量主要 集 中 于BB9/#<*CSI#B"63#Q@R3等 对 环 境

影响较大的核素"主要致力于测量数据的精度

提高!#"世 纪B"年 代 初"更 多 的 测 量 数 据 见

诸发表"B"63#<*CSI等又发表了一些新的测量结

果"而裂变产额相对较低#寿命非常长 的 核 素"
如CB62#<#)61等的测量数据开始在文献中出现!

我国在#"世纪B"年代"针对产额较低#半
衰期数据不准确的CB62#<#)61核素"用不同方法

进行了测定"其中"用放化法的测量结果分别为

$!=QY"=!%Z<"@ 和 $#=@Y"=#%Z<"@ 7!
CB62#<#)61半衰期的放化法测量 值 是 国 际 上 首

次报道"该值是目前测量结果中测量精度最高的!
CB62等<*种长寿命裂变产物核素的半 衰

期实验测量值列于表#!
从表#可看出"多数核素的 半 衰 期 测 量 数

据较 充 分"但B*(P-#<@<6-#<<*S8-#B*D3#<"CN8
等核 素 的 测 量 数 据 较 少"误 差 也 较 大"其 中"
B*(P-#B*D3只 有<个 测 量 数 据!表 中 列 出 的

CB62的!个 数 据 均 为 近 期 测 量 值"但 数 据 之 间

的差异明显超出了数据的误差范围!

=>?!裂变产额

从裂变现象发现以来的半 个 多 世 纪"裂 变

产额的实验测量始终未停止过!前期的测量主

要针对中等寿命的裂变产物核素!对长寿命裂

变产物核素的裂变产额测量研究不深入!随着

洁净核能系统的分离嬗变计划以及高放废物深

地层处置研究的深入进行"长寿命裂变产物核

素产额测量被人们广泛关注!
表*列出#**[##*@[##*BNK热中子诱发裂变

时CB62等<*种 长 寿 命 核 素 的 裂 变 产 额 测 量

值&<!’!可见"Q@R3#B"63#<*CSI#<@<6- 等 核 素 的

热中子诱发裂变#**[##*@[##*BNK裂变产额的实

表C!长寿命裂变产物核素半衰期数据!C"?#

@-9,%C!D-,24,’2%#2&#1%,#($4,’5%62’&&’#(B"#6*+/&!C"?#

核素 半衰期(7 核素 半衰期(7

CB62 $!=QY"=!%Z<"@ <#)61 $#=@Y"=#%Z<"@

$<=<#Y"=<C%Z<") $#="CY"=#<%Z<"@

$<=<Y"=#%Z<") $#=!QY"=#)%Z<"@

$#=B@Y"=*Q%Z<"@ <#BT *="CZ<"C

Q@R3 <"=C"# <=C#Z<"C

<"=C)* <=@)Z<"C

B"63 #Q=CQ <=BCZ<"C

#Q=BB <*@SI #=<Z<")

#Q=<@ #=B@Z<")

#Q=<@"Y"="*! #="Z<")

#B=#Y"=< <*CSI *"=<!#

#Q=B*Y"="!
$<"@)<8Y<!8%

#B=B"<

#Q=Q<Y"=")
$<"@<)8Y#<8%

*"=<C!

B*D3 <=@Z<") *"=)Q

B*(P- <*=) #B=#*

BB9/ #=<<<Z<"@$<#>% #B=Q)

#=<)Z<"@$)>% *"=#<

#=<#Z<"@$!>% *"=<Q

<"CN8 )=@Z<") #B=BCY"="#
$<"B!"=Q8Y)=B8%

约为CZ<") *"="@Y"="<
$<"B)C8Y!=@8%

<<*S8- <*=)$#>% <@<6- B*$Q>%

<!=)$@>% QC$B>%

验数据较多"有些数据的误差虽较大"但经过数

据的编评仍可得到误差较小的推荐值!BB9/是

一重要的裂变产物核素"目前只有#*@[裂变的

<个测量值"#**[和#*BNK热中子诱发裂变尚无

测量值!BB9/的母体是BB;%"半衰期为)):"医

学上已被广泛应用!BB;%的产额值已被准确测

量过"BB9/的独立产额很低"BB;%的裂变产 额

实际上即是BB9/的裂变产额"直接测定BB9/裂

变产额的必要性不大!
B*D3#<*@SI#<#BT#<#)61的 实 验 测 量 数 据 较

少"绝大 多 数 测 量 数 据 的 误 差 在<">以 上"其

中"<#)61#<*@SI尚 无#**[ 裂 变 的 产 额 数 据"<#BT
只有#*@[裂变的数据!CB62#B*(P-#<"CN8#<<*S8-

<"#第#期!!张生栋)长寿命裂变产物核素核数据测量进展



表?!C??!C?EF和C?G!*热中子诱发裂变中=?种长寿命裂变产物核素的裂变产额测量数据"=H#

@-9,%?!0%-&*"%62’&&’#(;’%,6&#2=?,#($4,’5%62’&&’#(B"#6*+/&2"#1/A%"1-,2’&&’#(#2C??!C?EF-(6C?G!*"=H#

裂变产物核素 #**[裂变产额!> #*@[裂变产额!> #*BNK裂变产额!>

CB62

Q@R3 !=B@Z<"\<"@="># #=C*Z<"\<"*="># <=*"Z<"\<"@=">#

@=<#Z<"\<"@="># #=Q!Z<"\<"*="># <=*#Z<"\<"@=">#

@=**Z<"\<"*=@># #=Q)Z<"\<"#=">#

#=QCZ<"\<"*=">#

#=QZ<"\<"#=">#

*=<BZ<"\<"<@=">#

B"63 !=@)"*"="># @=)<"@="># <=C#"<@=">#

@=Q"*"="># @=C)"@="># <=BQ"*=">#

)=<B"C="># @=Q*"*=Q># #="*"*=C>#

)=)")="># #="@"@=">#

)=C@"C="># #=*<"@=">#

B*D3 C="<"<"="># )=#<"*="># *=C)"@=">#

)=)@"<"="># *=B@"<"=">#

B*(P-

BB9/ )=<!"*=">#

<"CN8

<<*S8-

<#)61 )=<Z<"\#"<@="># *="*Z<"\<"<@=">#

<#BT )=BZ<"\<"C=#>#

B="Z<"\<"#@=">#

<*@SI )=@C"<"="># @=##"<@=">#

)=B@"<"=">#

C="@"<"=">#

<*CSI @=<)"#"="># )=<"@=<># !=B!"<"=">#

@=*B"#"="># )=<@"!="># @=!""<"=">#

@=Q"#"="># )=<C"@="># )=@""<"=">#

)=<*"<"="># )=<B"<"="># )=@B"*=C>#

)=*!")="># )=#""*="># )=)*"*=">#

)=!#"<"="># )=#*"*=">#

)=@Q"<"="># )=*"<"=">#

)=<#"<@=">#

<@<6- *="Z<"\<"<"="># *=BBZ<"\<"!=*># <=<"#"=">#

*=#@Z<"\<"<@="># !=<CZ<"\<"*="># <=@<"#"=">#

*=*"Z<"\<"<"="># !=#)Z<"\<"<"="># C=#BZ<"\<"*=">#

*=*!Z<"\<"<"="># !=@Z<"\<"@="># C=B"Z<"\<"@=">#

@=!"Z<"\<"#"="># !=)<Z<"\<"@="># C=B)Z<"\<"<"=">#
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尚无<个裂变产额数据!
综上所述"现将CB62等<*种长寿命裂变产

物核素的半衰期#裂变产额和热中子反应截面

等核数据的测量现状评价列于表!!

C!长寿命裂变产物核素测量方法与技术

在长寿命裂变产物的反应截面#半衰期#裂
变产额等核数据测量中"主要涉及到待测核素

的放化分离#原子数的测定#放射性活度测量等

方法和技术!

C>=!放化分离程序

经典的放化分析采用传统的化学分离技术

结合放射性测量"分析中"常需加入载 体"以 克

服因放射性核素的微量状态带来的困难!离子

交换#溶剂萃取#萃取色层#沉淀分离等 是 常 用

的放化分离方法!为获得放化纯的样 品"要 求

放化分离程序有很高的去污因子!因 此"常 需

将几种方法结合起来使用"以获得好的分离效

果!例 如"用 放 化 分 离 法 测 量<#)61半 衰 期$<@%

时"从高放废液中放化分离<#)61的程序中包括

沉淀法和萃取法分离流程"这一分离程序对其

它核素的去污因子高达<"C!
实验测量中"多数情况下需 进 行 不 加 载 体

的放 化 分 离!例 如"当 待 测 核 素 量 为<"\Q"

<"\B4时"加入-4量载体后"载体同位素的量

约为<"\*4"同量异位素干扰给质谱 法 测 量 待

测核素的原子数造成很大困难!进行不加载体

的放化分离时"含量很低的待测核素处于超微

量状态"因此"应高度注意分离样品的沾污和目

标核素的丢失!因此"不加载体的放化 分 离 流

程应具有对同量异位素有足够高的去污能力!
关于裂变产物核素的分离和分析有许多专

著可供借鉴和参考"如早期美国曼哈顿计划中

有关裂变产物的分离分析专著&]78.%/:2-./7&
6,K8.2I’9:2M.II.%1N3%8K/,I($<)%"美国原子能

委员 会 编 制 的 (+6A(6A*̂ ^̂ 系 列 报 告)如

(+6A(6A*"#B$<C%*"以及郭景儒等主编的&裂变

产物分析($<Q%等!这些专著中的放化分离程序

多数针对中长寿命核素"且是在加入载体下完

成的!因此"针对长寿命核素的核数据 测 量 的

特殊要求"研究和建立针对特定核素的放化分

离流程是进行长寿命裂变产物核素核参数测量

不可缺少的关键技术环节!

C>C!低活度样品测量技术

<*CSI#B"63#Q@R3等长寿命核素的半衰期相

对较短"为 几 十 年"它 们 的 裂 变 产 额 较 高!所

以"从混合裂变产物中经放化分离获得的样品

的 放射性活度较高"可直接用常规核物理仪器

表H!=?种长寿命裂变产物核素某些核数据的测量现状

@-9,%H!!"%&%(/&/-/*&#2&#1%(*+,%-"6-/-2#"=?,#($4,’5%62’&&’#(B"#6*+/&

核素
热中子截面 半衰期 易裂变材料的热中子诱发裂变产额

总体评价 不确定度 总体评价 不确定度 总体评价 不确定度

CB62 无测量数据 无测量数据 数据不足 #@"> 无测量数据 无测量数据

Q@R3 数据不足 "@"> 数据不足 #<"> 数据充分 #<">

B"63 数据不足 "@"> 数据充分 无测量数据 数据充分 #<">

B*(P- 无测量数据 无测量数据 数据充分 无测量数据 无测量数据 无测量数据

B*D3 数据不足 无测量数据 数据不足 #@"> 数据不足 #<">

BB9/ 数据充分 #@"> 数据充分 无测量数据 无测量数据 无测量数据

<"CN8 数据不足 无测量数据 数据不足 "@"> 无测量数据 无测量数据

<<*S8- 无测量数据 无测量数据 数据充分 #<"> 无测量数据 无测量数据

<#)61 无测量数据 无测量数据 数据不足 #@"> 数据不足 #@">

<#BT 数据不足 #<"> 数据充分 #<"> 数据不足 #@">

<*@SI 数据不足 #<"> 数据不足 无测量数据 数据不足 #@">

<*CSI 数据不足 "@"> 数据不足 #@"> 数据充分 #<">

<@<6- 数据不足 #@"> 数据不足 #<"> 数据充分 #@">

*"#第#期!!张生栋’长寿命裂变产物核素核数据测量进展



进行探测!例 如"可 直 接 用 F2#L.$%ENF2探

测器测量<*CSI的))<=C_2$#射线强度"用液

闪谱仪或正比计数器测量B"63的$射线的强度

等"从而得到它们的放射性活度!
对于半衰期超过<"*7的长寿命核素"放射

性活度往往低至用常规的核物理仪器无法测量

的水平!对此"必须应用低本底测量装置"如反

康普顿谱仪和低本底液闪谱仪等测定它们的放

射性活度!
反康普顿谱仪的探测下限较低!中国原子

能科学研究院近年研制的一台反康普顿谱仪"
对<*CSI点 状 薄 膜 源 的 最 低 可 探 测 活 度 为

*=Q-UV!在<#)61 热 中 子 反 应 截 面 测 量 研

究&<@’中"将纯化后的<#)61溶液放置C#8以上"
使<#)61的衰变 子 体<#)6P4和<#)6P-达 到 放 射 性

长期平 衡 后"利 用 该 反 康 普 顿 谱 仪 测 量 样 品

中<#)6P4和<#)6P-的放射性"进而计算得到<#)61
的原子数!

低本底液闪谱仪使用先进的三维谱分析技

术来达到 最 佳 的0#(U和 计 数 灵 敏 度"实 现 低

本底测量!近年来"低本底液闪谱仪的 性 能 不

断 改 进"例 如 美 国 N+SR+]‘ 公 司 产

<##"a[+(9[L[6型 低 本 底 液 体 闪 烁 计 数

仪"由内外各两个探头进行测量"两个外探头用

于测量扣除环境紫外线等的干扰"测量本底计

数率为<-.1\<"对具有$射线能量为<Q=)_2$
的*E的 探 测 效 率 为C">"B">!B*D3%<*@SI%
CB62%<"CN8均为纯$放射性核素"它们的$射线

能量很低"液 闪 测 量 无 自 吸 收 效 应"计 数 效 率

高!应 用 低 本 底 液 闪 谱 仪 测 量 将 显 著 降 低

B*D3%<*@SI%CB62%<"CN8的放射性活度测量误差!

C>?!质谱法测量原子数

传统的热电离质谱仪#9T;6$用于测定微

量长寿命或稳定核素的优点是准确度较高"最

佳情 况 下 的 准 确 度 可 达 到<>"#>!在 核 数

据实验 测 量 领 域"L.I-71等&<B’应 用 9T;6测

量了#*@[%#*BNK热 中 子 裂 变 中 的!"个 稳 定 的

和长寿命核素的产额"这是迄今为止裂变产额

测量中 最 为 准 确 的 测 量 工 作!M&511等&#"’在

<"CN8半 衰 期 测 量 中 应 用 9T;6测 量 原 子 数!

9T;6的灵敏度 较 低"足 够 量 的 目 标 核 素 需 从

高强度的混合裂变产物中进行放化分离提取"
这样的放化分离工作是极其困难的!

随着质谱技术的发展"电感 耦 合 等 离 子 体

质谱仪#TSNA;6%;SATSNA;6$已 广 泛 用 于 核

科学研究领域!这类质谱仪灵敏度高"探 测 下

限 已 达"="<%4(4量 级!TSNA;6%;SATSNA;6
分析可大幅降低测量试样用量"从 而 减 少 放 化

分离方面的困难!另外"它可用溶液样 品 直 接

测量"省去 了 制 样 环 节"分 析 操 作 简 便%快 速!
用TSNA;6谱仪测量长寿命裂变产物已有较多

文献报道!如R.1738等&#<’经放化分离或直接

用TSNA;6测 量 了 国 防 废 物 处 理 装 置 表 面 的

B*D3%BB9/%<"CN8%<*@SI%<@<6- 等 长 寿 命 裂 变 产

物核素和长寿命的[%(J%NK等锕系核素!我

们在<#)61半 衰 期 测 量 中 应 用TSNA;6测 量

<#)61的 原 子 数&##’!这 些 测 量 工 作 表 明"

TSNA;6谱 仪 可 用 于<*@SI%<#BT%BB9/%B*D3%<!CN-%
<@<6-等长寿命裂变产物核素的原子数测量!

加速器质谱仪#+;6$有着更高的灵敏度"
它可测到<"C"<"B原子水平!E77I&#*’%蒋崧生

等&#!’等应用+;6测量了<#)61%CB62的半衰期!

+;6对制靶 技 术 要 求 较 高"分 析 测 量 费 用 昂

贵"这使它的应用受到很大限制!
无论采用何种质谱仪测量"同 量 异 位 素 的

干扰 不 可 避 免!如 对 长 寿 命 裂 变 产 物<#)61%
BB9/%CB62进行质谱测量"它们分别受到同量异

位素<#)92%BB]K%CBU3等的干扰!因此"在进行

质谱测量之前"必须对待测核素的同量异位素

进行很好的化学分离!

?!结论

长寿命裂变产物核素是高放废物深地层处

置潜在长期风险研究与评价中的重点对象"也

是洁净核能系统中分离嬗变计划的嬗变目标核

素!这两个研究领域均对长寿命裂变产物核素

的半衰期%裂变产额以及反应截面等核数据有

着日益强烈的需求!开展它们的核数据测量研

究很有现实意义!
对CB62等<*个长寿命裂 变 产 物 核 素 的 半

衰期%裂变产额和热中子反应截面测量数据的

分 析 评 价 结 果 表 明)总 体 来 说"B"63%BB9/%
<#BT%<*CSI等核素的测量数据较为充分"其它核

素则较为 缺 乏"有 些 核 素 目 前 尚 无 测 量 数 据!
因此"开展这些核素的核数据测量工作是必要

的"适时的!
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长寿命裂变产物核素核数据测量涉及核素

的放化分离!核素原子数测定!放射性活度测量

等技术环节"研究建立对待测核素针对性很强

的放化分 离 纯 化 程 序#应 用TSNA;6!+;6等

先进的质谱仪测量原子数#应用低本底液闪谱

仪等测量放射性活度将会显著改善核数据的测

量水平和质量"
感谢郭景儒研究员的热忱 指 导 和 帮 助#感

谢王方定院士!李金英研究员的支持和帮助"
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