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   (n,γ) تفاعلات الذرة الحارة الناتجة عن التفاعل 

  في مركب الهولميوم
Tris (2,2,6,6-tetramethyle-3,5-heptanedionato) 

Holmium (III) 
  

  (3)  توفيق ياسين و(2)بيداء الأشقر و (1)لينا نعسان
  

  . ـ سورية هيئة الطاقة الذرية قسم الكيمياء ـ)3( قسم الهندسة النووية )1(
   سورية– جامعة دمشق- كلية العلوم– الفيزياءسم ق) 2(

  

 27/09/2010تاريخ الإيداع 

  02/05/2011 قبل للنشر في

  
  الملخص

 فـي المركـب       165Ho(n,γ)166Hoالمرتد بنتيجـة التفاعـل   166Ho جرى تقصي سلوك الهولميوم  
Tris (2,2,6,6-tetramethyle-3,5-heptanedionato) Holmium(III)  المركـب  ، حيث شُـعع

. 1-ثـا .2-سم.نيترون 10121×المدروس في مفاعل البحث السوري منسر ذي التدفق النيتروني المنخفض           
. وطورت طرائق فصل كيميائية لفصل نواتج الارتداد النووي عن نواتج الاحتفاظ فـي المركـب الأصـلي                

، وبلغ متوسط قيمـة     وأعطت طريقة الكروماتوغرافيا الورقية أفضل النتائج حيث جرف المركب بالتولوين         
عملية التنقية ذات تأثير مهمـل فـي قيمـة          تبين بنتيجة الدراسة أن     و. % 166Ho 45احتفاظ الهولميوم   

كما لوحظ أن لتشعيع العينات  في جو خامل تأثيراً مهملاً أيـضاً             . الاحتفاظ بالنسبة إلى المركب المدروس    
بنية المركب الذي يتحرر فـي أثنـاء عمليـة          على قيمة الاحتفاظ، وعزي ذلك إلى وجود الأوكسجين في          

  .الارتداد النووي لاعباً دور كانس للجذور الحرة

  
 الاسـتخلاص،   ،تفاعلات الذرة الحـارة، الهولميـوم، الاحتفـاظ       : الكلمات المفتاحية 

ــة،   ــة الرقيق ــا الطبق ــود، كروماتوغرافي ــا العم كروماتوغرافي
العـداد   ،يتـا الكروماتوغرافيا الورقية، مطيافية غامـا، ماسـحة ب  

  .الوميضي السائل
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ABSTRACT 

The behavior of a recoiled 166Ho resulting from the reaction 165Ho(n,γ)166Ho 
in the compound Tris (2,2,6,6-tetramethyle-3,5-heptanedionato) Holmium(III) 
was investigated. Irradiation was carried out in a low flux research reactor (the 
Syrian Miniature Nuclear Source Reactor MNSR) with a maximum thermal 
neutron flux of 1×1012 n.cm-2.s-1. Chemical separation methods were developed 
to separate the recoil product from the irradiated compound. It was found that 
the paper chromatography gave the best results where the compound was 
developed with toluene. The study showed that the retention value of holmium 
166Ho was equal to 45%. It was also found that the process of purification and 
the irradiation of samples in an inert atmosphere had a neglected impact on the 
retention value of the studied compound. This was attributed to the presence of 
oxygen in the structure of the molecule, where it is released during the nuclear 
recoil process and play scavenger role.   

  
Key words: Hot atom reactions, Holmium, Retention, Extraction, 

Column chromatography, Thin layer chromatography, 
Paper Chromatography, Gamma spectrometry, Beta 
scanner, Liquid scintillation counter. 
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  المقدمة .1
تنتج النظائر المشعة الطبية بواسطة عدة تقانات منها المفاعلات، والمسرعات، و مـن             

 ,.Knapp Jr.F.F]معالجة النفايات النووية المشعة، فضلاً عن مولدات النكليدات المشعة 
لبحث النووية دوراً مهماً في إنتاج النظـائر المـشعة الغنيـة            ، وتؤدي مفاعلات ا   [2005

وقد بدأت عملية إنتاج النظـائر      .  بالنيترونات التي يستعمل العديد منها لأغراض علاجية      
 1970 – 1955وشهدت السنوات بين    . المشعة في المفاعل منذ خمسينيات القرن الماضي      
 بسبب التطور في بناء مفاعلات البحث       تطوراً ملحوظاً ومتسارعاً في هذا المضمار وذلك      

 منها بشكل فعال    73 مفاعلاً بحثياً في العالم عمل       278فمن أصل   . في تلك الحقبة الزمنية   
وتشكل النظائر المشعة المنتجة في المفاعل النسبة الأعلى مـن        . في إنتاج النظائر المشعة   

ث يـؤمن المفاعـل أمـاكن       مجمل إنتاج النظائر المشعة الكلي لكونها أكثر اقتصادية، حي        
تشعيع أكبر فضلاً عن إمكانية تشعيع أكثر من عينة في الوقت نفسه، وإمكانية الحـصول               

هـذا عـلاوة علـى      . [IAEA,2003]على أنواع مختلفة ومتعددة من النكليدات المشعة        
  .ارتفاع قيمة المقطع العرضي الفعال لتفاعلات النترونات الحرارية

نوعي عالٍ للنظائر المشعة المنتجة في المفاعل النووي من         ويعد الحصول على نشاط     
أهم تطبيقات تفاعلات الذرة الحارة، حيث يكون النكليد المشع نظيراً للنكليد المشعع ولكـن    
يمكن فصلهما عن بعضهما بعضاً نظراً إلى كونهما فـي حـالتين كيميـائيتين مختلفتـين           

[Yassine T., 1987] .زيلارد وشالمرس يعتمد علـى مبـدأ   ومن المعلوم أن مفعول س
فعندما تأسر نواة ما ضمن مركب كيميائي       . الارتداد النووي عند إصدار أشعة غاما الآنية      

+∗نيتروناً، تتشكل نواة مثارة وفق تفاعل الأسر الإشعاعي          XnX AA 1),( γ   وتعود النواة ،
 تترافق بارتداد الذرة وتفكك     المثارة إلى حالة الاستقرار عن طريق إصدار أشعة غاما آنية         

تفوق طاقة الارتـداد التـي      .  المركب الكيميائي المشعع وتشكيل ذرة مشعة وجذور حرة       
تكتسبها الذرة بكثير طاقة الارتباط الكيميائي في المركب مما يؤدي إلى تفكـك المركـب               
والحصول على نظير مشع على شكل مغاير كيميائياً للمركب المشعع مما يسمح بفـصل              

وقـد لـوحظ بعـد    .  [Nesmeyanov An. N., 1974]نظائر العنصر الكيميائي الواحد
اكتشاف انكسار الروابط بنتيجة التحولات النووية، أن جزءاً معتبراً من الذرات المنـشطة             

 لا يمكـن فـصلها عنـه    ومن ثـم يبقى في الصيغة الكيماوية نفسها كما في المركب الأم  
[Yassine T., 1987] .ر عن جـزء الـذرات   تسمى هذهالظاهرة بالاحتفاظ، وهي تعب 

المشعة الناتج عن التفاعل النووي والمتبقي بالصيغة الكيميائية نفسها كما في المركب الأم             
ويطلق الاحتفاظ أحياناً ليس فقط على الذرات المشعة التي لها الروابط نفسها كما             . المشعع

  التي لا يمكن فصلها عـن المركـب الأم       في المركب الأم وإنما أيضاً على جميع الحالات       
[Nesmeyanov An. N.,1974].  
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 قيمة الاحتفاظ التي تعبر عن جزء الذرات المشعة الناتج عن التفاعل النـووي              تحسب
  :والمتبقي بالصيغة الكيميائية نفسها كما في المركب الأم المشعع من العلاقة
R = Aorg / (Aorg +Ainorg)                      (1)  

 النـشاط  inorgA النشاط الإشعاعي للجزء العضوي، في حين يمثـل      orgAحيث يمثل   
الإشعاعي للجزء اللاعضوي، على أن يتم قياس النشاط الإشعاعي لكلا الطورين بالشروط            

ها عـن   نفسها، وذلك بالحفاظ على هندسة القياس أي شكل العينة المقيسة وحجمها وبعـد            
  . الكاشف في كل من الطورين

 بنشاط إشعاعي نوعي مقبول في المفـاعلات        166Hoيجري الحصول على الهولميوم     
ذات التدفق العالي باستخدام أوكـسيد الهولميـوم أو نتـرات الهولميـوم كمـادة هـدف                 

 تفاعلات سزيلارد وشالمرس  وقد درست، [IAEA,2003] [Han H.S., 2003]للتشعيع
 1998 الهولميوم الحاوية على الأوكسجين والنتروجين أول مرة فـي عـام           على معقدات   

ووجد أن تفاعلات . بواسطة التبادل الأيوني+x166Ho3 حيث فصل الهولميوم اللاعضوي 
في  المركبـات المدروسـة وأن    +166Ho3 سزيلارد و شالمرس تؤدي إلى  إغناء للأيون

وتبين من الدراسـة    .  طريقة جيدة للفصل   (HPLC) الكروماتوغرافيا السائلة عالية الأداء   
ــات   ــضاً أن المركب  aminobenzoate ،Acetylacetonate،2,2-bipyridyl-4أي

thiocyanate        166 تحظى بالمردود الأكبر للاستخلاص من الهولميومHo    الكلي المنـتج 
ــى    ــساوي إل ــذي ي ــب 48%ال ــب 45%و، aminobenzoate-4 للمرك  للمرك

Acetylacetonate، 2,2 لمركبل% 26و-bipyridyl thiocyanate . ووجد أيضاً أن
طرائق مختلفة للفصل يمكن أن تطور اعتماداً علـى الخـواص الكيميائيـة لكـل معقّـد                 

[Zeisler S.K., 1998]  .  
 هدف البحث   .2

يتمحور الهدف الرئيسي من هذا البحث حول دراسة أثر تفاعلات الذرة الحـارة فـي               
 Tris (2,2,6,6-tetramethyle-3,5-heptanedionato) Holmium (III) المركـب 

 Specific Activityبهدف الاستفادة من هذه التفاعلات في تحـسين النـشاط النـوعي   
Improvement 166  للهولميومHo           بحيث يكون هذا النكليد المشع قابلاً للاسـتخدام فـي 

ومـن ثـم     ذي التدفق النيتروني المنخفض،      MNSRالتطبيقات الطبية باستخدام المفاعل     
  . استثمار هذا المفاعل في الإنتاج المحلي لهذه النظائر المشعة

وقد اختير الهولميوم للدراسة من بين عناصر الجدول الدوري جميعها بسبب استخدامه            
الكبير في التطبيقات الطبية العلاجية فهو يدخل في تركيب العديـد مـن المستحـضرات               

، 166Ho-DTPA، و -DOTMP  166Hoو ،166Ho-FHMAالصيدلانية الإشعاعية مثل    
 التي تستخدم في علاج العديد      166Ho-EDTMP، و 166Ho-MA، و chitosan-166Hoو
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معالجة مرض الكبد النـاجم عـن سـرطان         : من الأمراض، نذكر منها على سبيل المثال      
الكولون، ومعالجة الروماتيزم الرثوي، واستئصال نقي العظم السابق لعملية زراعة نقـي            

المعالجة الإشعاعية المناعية، ومعالجة العديد من السرطانات كبيرة الحجم مثـل           العظم، و 
سرطانات الكبد، والجلد، والمري حيث يبلغ مدى اختراق أشعة بيتا التي يـصدرها فـي               

، فضلاً عن استخدام مستحضراته فـي منـع تـضيق الـشريان     mm 3.3الأنسجة اللينة 
  . ، ومعالجة السائل الذي تفرزه أغشية المفاصلالإكليلي، ومعالجة ألم العظام الانتقالي

وقد حظي النظير المدروس بهذه الأهمية لما يتمتع به من عمر نصف مناسـب يبلـغ                
 ساعة، فضلاً عن أنه يتمتع بمردود وطاقات مناسبة لكل من أشعة غاما وبيتـا               26تقريباً  

لجيـد للأسـر    يضاف إلى ذلك المقطع العرضي الحراري ا      ). 1(كما هو مبين في الشكل    
 مما يساعد على إنتاجه بنشاط نـوعي مناسـب    (barns)النيتروني الإشعاعي لهذا النظير

، مع الأخذ بالحـسبان تـأثير المقطـع العرضـي     MNSRللتطبيقات الطبية في المفاعل     
  ).2(الطنيني كما هو مبين في الشكل 

  

  
  .keVعطاة بالـ ، الطاقات م166Ho [GRSC, 1998]مخطط تفكك الهولميوم  )1(الشكل 



 ...  في مركب الهولميوم(n,γ) التفاعل ة عن تفاعلات الذرة الحارة الناتج ـنعسان والأشقر وياسين 

 260

10-12 1x10-10 1x10-8 1x10-6 1x10-4 1x10-2 1x100 1x102
10-7

1x10-5

10-3

10-1

101

103

105
رن
ــا
 ب
ي،
ــ
ض
عر
 ال
طع
مق
ال

  ف.إ.الطاقة، م 
  165Ho .[ENDF]المقطع العرضي الطنيني لـلهولميوم ) 2(الشكل 

 العمل التجريبي .3
  المواد3.1 

  يجمع مـا  Organometallic Compoundاختير للدراسة مركب عضوي معدني 
عـضوي  بين الكيمياء اللاعضوية لجزئه المعدني وبـين الكيميـاء العـضوية لجزئـه ال             

[Komiya S., 1997] ،   وذلك لأن المركبات العضوية المعدنية ذات أهمية خاصـة فـي
تفاعلات الذرة الحارة الناتجة عن التشعيع بالنيترونات، حيث يتمتع كـل مـن الكربـون               
والهيدروجين بمقاطع عرضية منخفضة لتفاعلها مع النيترونات، فضلاً عن أعمار نـصف    

 Isotopicالثباتية، حيث يكون مفعـول التبـادل النظيـري   تتمتع هذه المركبات ب. كبيرة
Exchange              الذي يؤدي إلى إعادة توزع نظائر العنصر المدروس ضـمن الجـزيء، أو 

ومن ثم ، [Nesmeyanov An. N., 1974] بين الجزيئات أو الأطوار المختلفة أصغرياً
 ـ             ردود الـشكل   يمكن فصل نواتج الارتداد في هذه المركبات بسهولة نـسبية، ويكـون م

اللاعــضوي للنظيــر المــشع أعظميــاً، وبالنتيجــة يكــون النــشاط النــوعي أيــضاً 
  .  [Samonov A. M., 1987]أعظمياً
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  عالية تصل إلـى    نقاوة بدرجة   جرى في هذا البحث الحصول على المركب المدروس       
، كمـا اسـتخدمت   AlfaAesarGmbH & CoKGحسب الشركة المصنعة %  99.99

يمكن كتابة الصيغة الجزيئية للمركـب كمـا        و. رجة نقاوة تحليلية  محلات عضوية ذات د   
 أما الصيغة المنشورة فهي مبينـة فـي    ، Ho(OCC(CH3)3CHCOC(CH3)3)3:يأتي

  ).3(الشكل 

  
  الصيغة المنشورة للمركب المدروس) 3( الشكل

وقد درس تجريبياً إمكانية انحلال المركب المدروس في عدد كبيـر مـن المحـلات               
وأظهر المركب المدروس انحلالاً جيداً في كـل مـن          . ر طريقة الفصل المناسبة له    لاختيا

وقد استخدم خلال   . الأسيتون، والتولوين، والهكسان وشكّل مع الكلوروفورم محلولاً غروياً       
وأعيدت بلورة المركب المدروس قبـل      . هذا البحث كلٌ من الأسيتون والتولوين كمحلات      

م كل من الأسيتون والتولوين المجففـين بواسـطة كبريتـات           تشعيعه لتنقيته، حيث استخد   
، وقد لوحظ الحصول على بلورات أصغر عند اسـتخدام الأسـيتون            MgSO4المغنزيوم  

قورنت، بعد ذلك، نتائج العينات التي أعيد بلورتهـا         . وبلورات أكبر عند استخدام التولوين    
ثير درجة النقـاوة فـي قيمـة        مع العينات التي لم تخضع لإعادة البلورة بهدف معرفة تأ         

وحضر عدد من العينات من المركب المدروس في عبوات تشعيع البولي إتيلين            . الاحتفاظ
في جو المخبر، وحضر عدد آخر في جو خامل من الآزوت ضمن حقيبـة ذات قفـازات            
صممت خصيصى لهذا الغرض، وذلك لمعرفة تأثير وجود الأوكـسجين فـي المركـب              

  .ملية التشعيع، ثم قورنت النتائج في كلتا الحالتينالمدروس في أثناء ع
  MNSRالتشعيع في مفاعل البحث السوري   3.2

 Low Powerضمن مفاعلات البحوث منخفضة الاستطاعة MNSRيصنف المفاعل 
Research Reactor ومن نوع وعاء في حوض Tank-in-Pool.    وتبلـغ الاسـتطاعة

 التـدفق النيترونـي الحـراري الأعظمـي        كيلـوواط و   30الحرارية الاسمية للمفاعـل     
يوجد في عاكس البريليوم الحلقي خمسة مواقع تشعيع داخلية         . 1-ثا.2-سم. نيتروناً.10121×

ولا تزيـد  1- ثا.2-سم. نيترونا10121ً× يصل فيها التدفق النيتروني الحراري إلى ) صغيرة(
ليوم الحلقي خمـسة    ويوجد خارج عاكس البيري   .  درجة مئوية  50درجة الحرارة فيها على     

 10111×مواقع تشعيع خارجية تتسع لعبوات كبيـرة ويـصل التـدفق الحـراري فيهـا                
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 درجة مئوية، ويمكن استخدامها     45 على ولا تزيد درجة الحرارة فيها       1-ثا  .2-سم.اًنيترون
)  عينـة  84(شععت في هذا العمل     . للتشعيع طويل الأمد أو لعينات ذات أبعاد كبيرة نسبياً        

دة المدروسة بشكلها الصلب في مواقع التشعيع الداخلية للمفاعـل منـسر ضـمن              من الما 
عبوات بولي إتيلين خاصة بهذه المواقع، حيث تحتوي العينـة الواحـدة علـى عينتـين                

غسلت عبوات البـولي إيتلـين      . موضوعتين ضمن عبوات بولي إتيلين ذات حجم أصغر       
سيتون التجاري مرة واحدة للتأكد من عـدم       الداخلية بماء ثنائي التقطير ثلاث مرات ثم بالأ       

وبعد إجراء عملية اللحام لعبوات البـولي إيتلـين         . احتوائها على شوائب ثم تركت لتجف     
  90بالكاوي تم التأكد من عملية إحكام الإغلاق عن طريق غمرها بالماء الساخن لدرجـة 

 أوزان العينـات    تراوح. درجة مئوية تقريباً وجرى التحقق من عدم خروج فقاعات غازية         
  سـاعة،  8 إلى 2 ملغ وتراوح أزمنة التشعيع من  0.1ملغ بدقة 10 إلى 2المدروسة من 

حيث تم التشعيع في البداية مدة ساعتين إلا أن عدم وجود معدل عد مقبول أدى إلى زيادة                 
 24وبـردت العينـات مـدة     . زمن التشعيع إلى أربع ساعات، ومن ثم إلى ثماني ساعات         

ص من النشاط الإشعاعي للنظائر الدخيلة قصيرة عمر النـصف، التـي يعـد              ساعة للتخل 
  .  ساعة15 من أهمها بعمر النصف  24Naالصوديوم 

  طرائق الفصل  3.3
اختيرت الطريقة المثلى لفصل الطورين العضوي واللاعضوي للمادة المشععة وذلـك           

يـة والكيميائيـة للمركـب      باختبار الطرائق الممكنة للفصل كلّها تبعاً للخـواص الفيزيائ        
باسـتخدام المـاء والتولـوين، وكـذلك      Extraction الاسـتخلاص : المدروس، وهـي 

 باستخدام الألومينا كطور ثابـت  Column Chromatographyكروماتوغرافيا العمود 
 Thin Layerوالتولوين كمحلول جارف، فضلاً عن كروماتوغرافيـا الطبقـة الرقيقـة   

Chromatography  عن طبقة رقيقة من السيليكا جل         وهي عبارة SiO2   متوضعة على 
 ميكروناً على صفائح من الألمنيوم، وأخيراً استخدمت        250شكل طبقة رقيقة سمكها نحو      

للفصل حيث استعمل نوعان مـن  Paper Chromatography  الكروماتوغرافيا الورقية 
  .Chr.4 .whatmanو whatman Chr.1أوراق الكروماتوغرافيا 

  ئق القياس طرا3.4 
 بـآنٍ معـاً      Beta وبيتا   Gamma نوعين من الأشعة غاما      ،166Hoيصدر الهولميوم   

على استخدام طرائق مختلفـة لقيـاس النـشاط         مما ساعد    ،)1(كما هو مبين في الشكل      
 وقد قيس كلٌ من أشعة غاما وبيتا فضلاً عن قيـاس أشـعة              .الإشعاعي لهذا النظير المشع   

 التـي  keV 500الأعلى مـن   جة عن أشعة بيتا ذات الطاقة النات Cerenkov شرينكوف
فـي  تقريبـاً    MeV لكل   280يقدر عدد فوتونات شرينكوف     . 166Hoيصدرها الهولميوم   

 Glenn]) 4( كما هـو مبـين فـي الـشكل     Perspexحال استخدام عبوات بلاستيكية 
F.Knoll, 1979].  
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  . في أوساط مختلفةMeVكترونات مقدرة بـ عدد فوتونات شرينكوف بدلالة طاقة الإل) 4(الشكل 

 ذات كواشـف  Gamma spectrometry استخدمت عدة أنواع من مطيافيات غامـا 
،  40% ،25%(نصف ناقلة من الجرمانيوم عالي النقاوة تختلـف مـن حيـث الكفـاءة               

 والتموضع الأفقي، مما شكل صعوبة      %25استخدم في البدء الكاشف ذو الكفاءة       و،  %)60
 ضبط المسافة الفاصلة بين العينة المقيسة والكاشف بدقـة عاليـة الـذي يعـد                في عملية 

ضرورياً في عملية قياس كل من الجزأين العضوي واللاعضوي المفصولين ناهيك عـن             
لم يتمتـع الكاشـفان     و. القيمة المنخفضة نسبياً لكفاءة هذا الكاشف مقارنة بالكاشف الثاني        

 عة غاما بوثوقية عالية في المجال الطاقي الأقل مـن الأول والثاني بمقدرة على قياس أش
122 keV 1397لذا أمكن بواسطة هذين الكاشفين قياس النشاط الإشعاعي بواسطة الطاقة 

keV     شكّل هذا عائقاً لدى استخدامهما فـي قيـاس         و. (%0.93) ذات المردود المنخفض
غرافيـا الطبقـة    النشاط الإشعاعي للجزء العضوي المفصول عندما اسـتخدمت كروماتو        

الرقيقة كطريقة للفصل بسبب النشاط الإشعاعي شديد الانخفاض، مما دعا إلـى اسـتخدام          
الذي يتمتع بمقدرة على قياس أشعة غاما بوثوقية عالية         %  60 الكاشف الثالث ذي الكفاءة   

التي تتمتع   keV 80مما مكن من قياس النشاط الإشعاعي بواسطة الطاقة1keVبدءاً من 
  .(6.71%)أعلى بمردود 



 ...  في مركب الهولميوم(n,γ) التفاعل ة عن تفاعلات الذرة الحارة الناتج ـنعسان والأشقر وياسين 

 264

 NaIكذلك استخدمت مطيافيتا غاما ذات كواشف وميضية صلبة مكونة مـن بلـورة              
محمولة وماسحة من أجل قياس النشاط الإشعاعي الشديد الانخفـاض للجـزء العـضوي              

  .المفصول مقارنةً بالنشاط الإشعاعي للجزء اللاعضوي المفصول لنواتج الارتداد
هدف المقارنة بالنشاط الإشعاعي المقيس بمطيافية      استخدم أيضاً في بعض التجارب ب     و

 لقيـاس أشـعة   Liquid Scintillation Counter غاما كلٌ من العداد الوميضي السائل 
طيـف  ) 5( يبين الشكل.  لقياس أشعة بيتاBeta Scanner شرينكوف، وكذلك ماسحة بيتا

  . Ge(Li)النقاوة  المقيس بواسطة كاشف من الجرمانيوم عالي 166Hoغاما للهولميوم 

  
  .Ge(Li) [GRSC,1998] المقيس بالكاشف  166Hoطيف أشعة غاما لـ ) 5(الشكل 

  النتائج .4
التمثيل البياني لمقارنة النشاط الإشعاعي المقيس والنشاط الإشـعاعي         ) 6(يبين الشكل   

المحسوب حيث يعبر النشاط الإشعاعي المحسوب عن قيمة النشاط الإشعاعي لحظة انتهاء            
 وكذلك بالنسبة إلى النشاط الإشعاعي المقيس المصحح إلى End of irradiationتشعيع ال

  .لحظة انتهاء التشعيع، وذلك لأن العينات قِيستْ خلال أزمنة تبريد متفاوتة
 ملـغ مـشععة     6.5إلى   3.3 عينة تراوح أوزانها من      16قيس النشاط الإشعاعي لـ     

 بواسطة مطيافية غاما ذات كاشـف   keV 1379بالظروف نفسها مدة ساعتين عند الطاقة
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يمكن أن يفسر الفرق النسبي بـين النـشاط         و. %40 جرمانيوم عالي النقاوة ذي كفاءة عد     
 الاضطراب في التدفق النيتروني حيث بينت       : يذكر منها  ،المقيس والمحسوب بعدة عوامل   

 بأن الاضطرابات في القياسات النيترونية في قلب المفاعل خلال اختبارات الطاقة الصفرية      
توزع التدفق النيتروني في مواقع التشعيع الداخلية والخارجية الناجمة عن حركة قـضيب             

، فضلاً عن الخطأ في أثنـاء القيـاس،   [SAR, 1993]   3%التحكم بالمفاعل لا تتجاوز
علاوة على ذلك لم يأخذ الحساب النظري للنشاط        ووكذلك الخطأ الناتج عن عملية الوزن،       

 (22 ± 650)لتنشيط الطنيني بالحسبان الذي يـساوي نحـو   المقطع العرضي لعاعي الإش
  .[Mednis I.V., 1991]بارن 

نتج في أثناء تشعيع المركب المدروس بالنيترونات نتيجة للتفاعلات الحـارة نـواتج             
ارتداد متنوعة منها ما هو لا عضوي ومنها ما هو عضوي، وعلـى اعتبـار أن نـواتج                  

الذي لم يتفكك أصلاً نتيجة التشعيع       هنفسوية ستسلك سلوك المركب المشعع      الارتداد العض 
أو أنه قد أعيد تشكّله نتيجة عمليات إعادة ارتباط سريعة بعد تفكّكه مباشرة، لذا من حيث                 

. المبدأ يمكن فصل نواتج الارتداد العضوية واللاعضوية المختلفة بواسـطة الاسـتخلاص       
خدام شواهد عضوية وشواهد لا عضوية لأن طبيعـة نـواتج           ولا يمكن في هذه الحالة است     

الارتداد العضوية واللاعضوية غير معروفة على الرغم من أنه يمكن فـصلها بواسـطة              
 بواسطة الاستخلاص   الناتجةقيمة الاحتفاظ   ) 1(ويبين الجدول   . عملية الاستخلاص المتبعة  

 بإضافة حامل من (M 0.05)في قمع الفصل بمزيج من التولوين وحمض الهيدروكلوريك 
وقـيس  . حيث أضيف الوسط الحمضي لتمام انحلال الحامـل       ،  HoCl3 كلوريد الهولميوم 

 بواسطة مطيافية غاما ذات كاشف جرمـانيوم  keV 1379النشاط الإشعاعي عند الطاقة  
  %. 40عالي النقاوة ذي كفاءة عد 

y = 0.9555x + 0.0296
R2 = 0.6467
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قيس والنشاط الإشعاعي المحسوب لحظة     التمثيل البياني لمقارنة النشاط الإشعاعي الم     ) 6(الشكل  

  .  انتهاء التشعيع
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  .(0.2 ± 2.9) %قيمة الاحتفاظ الناتجة عن الاستخلاص والتي تساوي إلى ) 1(الجدول 
  رقم

 التجربة
زمن التشعيع،

  سا
وزن العينة، 

 ملغ
  زمن التبريد،

%،الاحتفاظثا/عدةالعد الكلي الطور  سا

 50 6.4 1 1 6.7 2392لاعضوي
 0.2 1345 عضوي

3.3 ± 0.2

 50 4.7 1 2 1635736.8لاعضوي
 1.1 1719 عضوي

2.9 ± 0.1

 24 5.2 2 3 1902728.7لاعضوي
 0.9 560 عضوي

3.1 ± 0.2

 19 6.5 2 *4 2376635.1لاعضوي
 1.2 695 عضوي

3.2 ± 0.1

 22 5.1 2 5 2042130.6لاعضوي
 1.1 677 عضوي

3.5 ± 0.2

 21 5.1 2 *6 1528923.6لاعضوي
 0.8 485 عضوي

3.3 ± 0.2

 24 3.9 2 7 1175518.4لاعضوي
 0.4 212 عضوي

1.9 ± 0.1

 39 5.4 1 8 13.0 8119لاعضوي
 0.3 193 عضوي

2.4 ± 0.2

 41 5.8 1 *9 12.2 7618لاعضوي
 0.3 206 عضوي

2.7 ± 0.2

  
النتائج باستخدام كروماتوغرافيا العمود كطريقة للفصل، حيث أعيدت        ) 2(ول  يبين الجد 

عملية غسيل عمود الألومينا عدة مرات بالتولوين لمعرفة كمية المحـل اللازمـة لغـسل               
 بواسـطة  keV 1379الشكل العضوي بشكل تام، وقد قيس النشاط الإشعاعي عند الطاقة 

تعطي المطيافيـة    %. 40لنقاوة ذي كفاءة عد     مطيافية غاما ذات كاشف جرمانيوم عالي ا      
المستخدمة الخطأ في قياس النشاط الإشعاعي بشكل آلي لكل عملية قياس كما هو موضح              

  . في عمود الخطأ

  
 .في عبوات التشعيع ضمن جو خامل من الآزوت* وضعت العينات المشار إليها بـ  *
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  .قيم الاحتفاظ الناتجة باستخدام كروماتوغرافيا العمود) 2(الجدول 
رقم 
النشاط  الطورالتجربة

الاحتفاظ، ثا/عدةالخطأ، بيكرلبيكرل الإشعاعي،
%  

7.01E+06 3.40E+0520.60 الصلب
2.22E+06 9.58E+046.70اللاعضوي المحمل على الألومينا في العمود
 اللاعضوي المحمل على الألومينا المغسولة

HCl(1M) 2.86E+06 1.23E+058.21 مل من1 بـ

9.48E+04 9.11E+030.30 1غسالة -)مل3(العضوي 
9.94E+03 2.39E+030.03 2غسالة -)مل2(عضوي ال

1 

 - - - 3غسالة -)مل2(العضوي 

1.6 ± 0.2

7.43E+06 3.38E+0521.82 الصلب
2.32E+06 1.17E+056.61  اللاعضوي المحمل على الألومينا في العمود
 اللاعضوي المحمل على الألومينا المغسولة

HCl(1M)  2.69E+06 1.31E+057.03 مل من1 ـب

1.21E+06 5.45E+040.35 1غسالة -)مل3(العضوي 
3.92E+04 5.00E+030.11 2غسالة -)مل2(العضوي 

2 
 

1.60E+04 3.12E+030.05 3غسالة -)مل2(العضوي 

2.3 ± 0.2

8.25E+06 3.95E+0523.71 الصلب
2.49E+06 1.24E+056.52  اللاعضوي المحمل على الألومينا في العمود
اللاعضوي المحمل على الألومينا المغسولة 

HCl(1M)  2.80E+06 1.29E+057.21 مل من1ـ ب

2.81E+05 1.70E+040.81 1غسالة -)مل3(العضوي 
3.90E+04 5.02E+030.11 2غسالة -)مل2(العضوي 
2.86E+04 4.45E+030.08 3غسالة -)مل2(العضوي 
 - - - 4غسالة -)مل2(العضوي 

3 
 

 - - - 5غسالة -)مل2(العضوي 

4.2 ± 0.3

7.48E+06 3.52E+0521.52 الصلب
2.64E+06 1.24E+056.54اللاعضوي المحمل على الألومينا في العمود

4.36E+05 2.69E+041.07 1غسالة -)مل7(العضوي 
 - - - 2غسالة -)مل2(العضوي 

4 

 - - - 3غسالة -)مل2(العضوي 

5.0 ± 0.2

سم، ثـم قـيس النـشاط       1ت صفيحة الكروموتوغرافيا الرقيقة لقطع متساوية بطول        قُص
الإشعاعي لكل قطعة على حدة لمعرفة مكان التموضع الأساسي لكلا الطورين حيث يبقـى               
الجزء اللاعضوي بالأسفل في حين يصعد الجزء العضوي نحو الأعلى منجرفـاً بواسـطة              

ت حتى تم التأكـد مـن أن الطـورين اللاعـضوي            كُررت هذه العملية عدة مرا    . التولوين
والعضوي ينفصلان عن بعضهما بعضاً في منتصف الورقة، ومن ثـم لقيـاس كـل مـن                 
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الطورين بشكل منفصل قُصت الصفيحة عند المنتصف تماماً وقيس كل قسم الذي يبلغ طوله              
عـضوي، فـي    ويمثل عندئذٍ النشاط الإشعاعي للجزء السفلي الجزء اللا       . بشكل منفرد م  م 5

وقيس النشاط الإشعاعي عنـد     . حين يمثل النشاط الإشعاعي للجزء العلوي الجزء العضوي       
 بواسطة مطيافية غاما مع كاشف جرمانيوم عالي النقاوة ذي كفاءة عـد  keV 1379الطاقة 

توضع في الجـزء الأول مـن الورقـة،         وبنتيجة القياس وجد أن النشاط الإشعاعي ي      %. 40
والنشاط الإشعاعي للجزء الثاني منخفض جداً مقارنة بالجزء الأول ودون حد الكشف مـن              
أجل معظم القياسات مما يدلُّ على أن نسبة الطور العضوي المنجرفة قليلـة بالنـسبة إلـى                 

فـاءة عـد    الطور اللاعضوي وأن مطيافية غاما ذات كاشف جرمانيوم عالي النقـاوة ذي ك            
لذا أعيدت عملية القياس بواسـطة      . غير قادرة على قياس هذه النسبة القليلة بدقة كافية        % 40

 عند الطاقة   NaIمطيافية غاما ذات كاشف وميضي صلب مؤلف من بلورة يوديد الصوديوم            
1379 keV   حيث يتميز هذا الكاشف بكفاءة عد أفضل مقارنة بكاشف الجرمـانيوم عـالي 
  . حصول على قمة أكثر وضوحاً للطور العضويالنقاوة وتم ال

التمثيل البياني لتوزع النـشاط الإشـعاعي علـى طـول صـفيحة             ) 7(يمثل الشكل   
، حيـث يمثـل المحـور       NaIالكروماتوغرافيا المقيس بواسطة بلورة يوديد الـصوديوم        

 الشاقولي النشاط الإشعاعي مقدراً بعدة في الثانية في حين يمثل المحـور الأفقـي طـول               
 يلاحظ  . سم 1صفيحة الكروماتوغرافيا المقسمة إلى عشرة أجزاء متساوية طول كل جزء           

في هذا الشكل وضوح القمة الأولى المشيرة إلى النشاط الإشعاعي للجـزء اللاعـضوي              
 القمة الثانية إلى النشاط الإشـعاعي للجـزء العـضوي           تشيرالمفصول لنواتج الارتداد، و   
  . منخفضة نسبياً إذا ما قورنت بالقمة الأولى وهيالمفصول لنواتج الارتداد

ا   توزع النشاط الإشعاعي على صفيحة الكروماتوغرافي
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توزع النشاط الإشعاعي على صفيحة الكروماتوغرافيا المقيس بواسطة بلـورة يـود           ) 7(الشكل  

  .NaIالصوديوم 
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 تحـوي  Gamma scannerللتأكد من النتيجة السابقة ماسحة لأشعة غاما  استخدمتو
لم تتمكن من قياس النشاط الإشعاعي        الماسحة  أن وعلى الرغم من  . بلورة يوديد صوديوم  

المنخفض للطور العضوي إلا أنها بينت بوضوح أن الطـور اللاعـضوي ينتهـي عنـد             
، حيث يمثـل المحـور الـشاقولي النـشاط          )8(منتصف الورقة كما هو مبين في الشكل        

الإشعاعي مقدراً بعدة في الثانية فـي حـين يمثـل المحـور الأفقـي طـول صـفيحة                   
  . سم1يا المقسمة إلى عشرة أجزاء متساوية طول كل جزء منها الكروماتوغراف

  
  .توزع النشاط الإشعاعي على صفيحة الكروماتوغرافيا المقيس بواسطة ماسحة غاما) 8(الشكل 

  
يشكل معدل العد المنخفض الذي قيس بواسطة بلورة يوديد الصوديوم وعدم وضـوح             

الإشعاعية بشكل كافٍ دلـيلاً علـى    على مستوى الخلفية keV 1379القمة الكهرضوئية 
ولتفادي هذه المشكلة مدد زمـن     . وجود أخطاء إحصائية أدت بدورها إلى نتائج غير دقيقة        

التشعيع من ساعتين إلى ثماني ساعات، وذلك لزيادة النشاط الإشعاعي ومن ثـم خفـض               
 ذات  الخطأ الإحصائي، فضلاً عن ذلك قيس النشاط الإشعاعي بواسـطة مطيافيـة غامـا             

الذي يستخدم عادة لقياس النـشاطيات      % 60كاشف جرمانيوم عالي النقاوة ذي كفاءة عد        
مقارنة بالمطيافية الـسابقة،    % 20منخفضة المستوى مما أدى إلى ربح بكفاءة العد بمقدار        

 أن المطيافية الجديدة تتميز بمقدرة التـسجيل الجيـدة فـي مجـال الطاقـات                على علاوة
مما لم يكن ممكناً في الكاشف السابق الذي تميـز بمقـدرة   ؛ keV 1المنخفضة ابتداء من 
 الذي مكّن من قياس النشاط الإشعاعي للهولميوم عنـد   keV 120تسجيل جيدة ابتداء من

تزيد بسبعة أضعاف على شدة القمة % 6.7 التي تتميز بشدة keV 81القمة الكهرضوئية 
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ذه الإجراءات إلـى قيـاس النـشاط    أدت ه.  التي قيست سابقاkeVً 1379الكهرضوئية 
 ظهـرت بـشكل    keV 81الإشعاعي للطور العضوي بشكل دقيق إذ إن القمة الضوئية 

   keV  49واضح فضلاً عن قمة أخرى قريبة من هذه الطاقة تمثل أشعة سينية ذات طاقة
 نفسه الذي يصدر مجموعة من الأشعة السينية أعلاها شدة هي  166Hoتعود إلى الهولميوم

، حيث يمثل المحـور الـشاقولي النـشاط         )9(الطاقة التي سجلت كما هو مبين في الشكل       
  .keVالإشعاعي معبراً عنه بالعدة، ويمثل المحور الأفقي الطاقة معبراً عنها بـ 

  

  
  %.60  ذي كفاءة عد HPGe بواسطة مطيافية غاما 166Hoوضوح الطاقة المميزة لـ) 9(الشكل 

  
حيث قـيس   . مة الاحتفاظ باستخدام كروماتوغرافيا الطبقة الرقيقة     قي) 3(يبين الجدول   

 بواسطة مطيافية غاما ذات كاشف جرمانيوم عالي  keV 81النشاط الإشعاعي عند الطاقة
ثا إذ إن   /وعبر عن النشاط الإشعاعي في هذا الجدول بـ عدة        %. 60النقاوة ذي كفاءة عد     

شعاعي بهذه الواحدة، ولم يجرِ حساب النـشاط        مطيافية غاما المستخدمة تعطي النشاط الإ     
يعبـر عـن نـسبة النـشاط        ) الاحتفاظ(الإشعاعي بالبكرل، إذ إن المقدار المراد حسابه        

الإشعاعي للجزء العضوي المفصول لنواتج الارتداد إلى النشاط الإشعاعي الكلّـي، ممـا             
 الجـدول   تـضمن . يجعل من غير الضروري حساب النشاط الإشعاعي بواحدة البكـرل         

للتوضيح فضلاً عن كلٍ من النشاط الإشعاعي كلاً من الخطأ فـي قيـاس عـدد العـدات              
 الخطأ النسبي لهذا المقدار فضلاً عن كل        اًالصافي في القمة الكهرضوئية كما تضمن أيض      

 FWHMمن مقدرة الفصل المعبر عنها بعرض القمة الكهرضوئية عند منتصف القمـة             
  . الميت النسبي، وكذلك الزمنkeVمقدرة بـ 
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  .قيمة الاحتفاظ باستخدام كروماتوغرافيا الطبقة الرقيقة) 3(الجدول 

رقم 
 الخطأالخطأ عدة  الطورالتجربة

% 

العرض عند 
منتصف 

keVالارتفاع 

لحظة 
القياس 

ثا /عدة

الزمن 
الميت 

% 

عند نهاية
  التشعيع
 ثا/ عدة

الاحتفاظ
%  

 *1 0.5 0.1 0.2 0.8 8.1 25 307  عضوي

 10.659680 831 1.2 831373210.4 لاعضوي 
0.001

 *2 0.4 0.1 0.1 1.0 8.6 23 269  عضوي
 49801 8.5 660 1.1 660162850.4 لاعضوي

0.001

 3 0.4 0.1 0.1 0.9 9.3 23 247  عضوي
 10.461921 814.9 1.1 814853170.4 لاعضوي

0.001

 4 0.6 0.1 0.2 0.9 7.2 28 387  عضوي
 54165 9.1 710 1.1 710172950.4 لاعضوي

0.001

 5 1.7 0.1 0.5 1.0 3.8 38 996  عضوي
23.1132427 1724 1.4 1724064780.3 لاعضوي

0.001

  
ة العـداد   طوللتأكد من صحة النتائج السابقة قيس النشاط الإشعاعي للعينات نفسها بواس          

دى مقارنة النتائج تم الحصول على قيم       الوميضي السائل وذلك بقياس أشعة شرينكوف، ول      
   %.13متقاربة بخطأ نسبي مئوي لايتجاوز 

الناتجـة  %  (8 ±45)باستخدام الكروماتوغرافيا الورقية قيم الاحتفاظ) 4(يبين الجدول 
  .Chr.4 whatman و whatman Chr.1باستخدام نوعين من أوراق الكروماتوغرافيا 

بقة نفسها لعملية الفصل كما هو الحـال فـي اسـتخدام            وبتكرار الخطوات التجريبية السا   
لـم  . كروماتوغرافيا الطبقة الرقيقة، وبقياس النشاط الإشعاعي بواسطة ماسحة لأشعة بيتا         

يلاحظ اختلاف في قيمة الاحتفاظ لدى استخدام كلا النوعين من الورق بالنسبة إلى العينـة      
ف وفي شدة وضوح حدود الفصل       على الرغم من أنه لوحظ اختلاف بسرعة الجر        ،نفسها

  . بين الطورين العضوي واللاعضوي

  
 .أجريت لها عملية إعادة تنقية* العينات المشار إليها بـ  *
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  .قيمة الاحتفاظ باستخدام الكروماتوغرافيا الورقية) 4(الجدول 
   %،الاحتفاظ  ثا/ عدة،كلي ثا/ عدة،للطور العضوي رقم التجربة

1 938203 1656711 57 
2 596601 1044568 57 
3 341142 1028240 33 
4 850796 1676089 51 
5 1190558 2019742 59 
6 873856 2120224 41 
7 921468 2255207 41 
8 820664 2250318 36 
9 760016 2057684 37 

10 878863 1901044 46 
11 873662 1575703 55 
12 747182 1524188 49 
13 722128 1904941 38 
14 636993 1715387 37 
15 805135 2327033 35 
16 436726 1232349 35 
17 416381 1201791 35 
18 376546 1006162 37 
19 1721012 3030842 57 
20 721888 2154173 34 
21 1067415 2500363 43 
22 1104036 2721110 41 
23 775240 1444526 54 
24 619570 1342884 46 
25 860867 1589499 54 
26 465683 1085292 43 
27 536576 1221610 44 
28 344100 714022 48 
29 794390 1390077 57 
30 366389 1018000 36 
31 469298 1054750 44 

 45  القيمة الوسطى 
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ويمكن تفسير هذا التوزع العريض للنتائج التجريبية عن القيمة الوسطى بسبب اجتماع            
نـاتج  الخطأ الإحصائي الناجم عن ظاهرة التفكك الإشعاعي مضافاً إليه الخطأ التجريبي ال           

عن عملية الفصل الكيميائي وخاصة أننا نتعامل مع تراكيز منخفضة فضلاً عن الخطأ في              
أثناء عملية القياس، حيث قيس النشاط الإشعاعي بواسطة ماسحة بيتا التي تعتمـد علـى               

ومن ثـم   . الناتج عن جسيمات بيتا   %) 10 وميتان %90أرغون  (قياس تأين الغاز الخامل     
) 10(يبـين الـشكل     . ي ضغط الغاز يؤدي إلى خطأ في القياس       فإن أي اختلاف طفيف ف    

طيف أشعة بيتا المقيس بواسطة ماسحة بيتا، حيث يمثل المحور الأفقـي طـول ورقـة                
 ملم، أما المحور العمـودي فيمثـل   100.0ملم إلى 0.0 الكروماتوغرافيا وهو مدرج من 

 عدة في   8000.0 إلى   0.0من  النشاط الإشعاعي مقدراً بعدد العدات في الثانية وهو مدرج          
ويلاحظ كما في الحالات السابقة أن الحد الفاصل بين القمتين يقع فـي منتـصف               . الثانية

الورقة، حيث تمثل القمة الأولى الطور اللاعضوي في حين تمثل القمـة الثانيـة الطـور           
شعاعي  وضوح القمة الثانية المعبرة عن للنشاط الإ       العضوي، إلا أنه في هذه الحالة يلاحظ      

  . للجزء العضوي المفصول بواسطة الكروماتوغرافيا الورقية

  
  .س بواسطة ماسحة بيتايطيف أشعة بيتا المق) 10(الشكل 

  

  مناقشة النتائج .5
استخدم في هذا البحث أبسط وأسهل طرائق الفصل والتحليـل الكيميـائي الإشـعاعي              

ط والأسرع هي الفضلى لدى     المعروفة والمناسبة للمركب المدروس، إذ تعد الطريقة الأبس       
 من التعرض الإشعاعي وللحيلولة     -قدر الإمكان -التعامل مع المواد المشعة، وذلك للتقليل       

دون تفكك النظير المشع، ومن ثم خسارة جزء مهم من نشاطه الإشعاعي في أثناء عمليات               
  . الفصل المعقدة
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 درس تأثير كل من كمية لتفسير قيمة الاحتفاظ المنخفضة الناتجة بطريقة الإستخلاص    و
قيس أولاً طيف الأشـعة فـوق       و. الماء المضافة وحموضة الوسط المستخدمة في التجربة      

. الطيف المقـيس  ) 11(البنفسجية للمركب المدروس المنحل بالأسيتون حيث يبين الشكل         
 مل من الأسيتون ثم أضيف      3 ملغ من المركب المدروس  بـ        5لمعرفة تأثير الماء حل     و
تبين أنه لدى إضافة    و.  مل إلى العينة الثانية    3ن الماء المقطر  إلى العينة الأولى و        مل م  1
 مـن   اً نـانومتر  449 وظهرت قمة واحدة فقط هي       ، مل من الماء المقطر تشوه الطيف      1

 نانومتراً كما هو مبـين فـي   360.5 نانومتراً و 449أصل قمتين مميزتين للمركب وهما 
 مل مـن المـاء      3 قمة مميزة للمركب المدروس لدى إضافة        لم تلاحظ أية  و). 12(الشكل  
 أو يمكن القول إنّه تم الحصول على الشكل السابق نفسه إلا أنه من الصعب تمييز                ،المقطر
يمكـن تفـسير التغيـرات الناتجـة        و). 13( نانومتراً كما هو مبين في الشكل        449القمة  

  . بنقصان التركيز بزيادة كمية الماء المضافة
فة تأثير حموضة الوسط أضيف وسط حمضي مشابه إلى الوسط الحمضي الذي            لمعرو

 نانومتراً كما هو مبين     315.5 لوحظ ظهور قمة جديدة       حيث .تمت فيه عملية الاستخلاص   
 وهذا مـا    .، مما يدلُّ على تفكك المركب المدروس وظهور مركب جديد         )14(في الشكل   

بات بيتا ثنائي كيتون بشكل عام حساسة  الذي بين أن مرك[Jan Rydberg, 1992]أكده  
  . لدرجة حموضة الوسط وتتفكك ضمن حدود معينة للحموضة

 أما لمعرفة التأثير الدقيق للاستخلاص في المركب المدروس فقد تـم محاكـاة هـذه               
تبين بالنتيجة أن الطـور     و). دون تشعيع (على البارد   ) بعد التشعيع ( العملية للمركب الحار  

، أما الطور اللاعضوي    )15(وي على أي مركب كما هو مبين في الشكل          العضوي لا يح  
فلم يحوِ على أية قمة من القمتين المميزتين للمركب المدروس بل حوى على قمم جديـدة                

 نانومتراً كما هـو مبـين بالـشكل         640.5 و 536.5،  485،  452 ،416.5: متعددة وهي 
  وهذا ما يفسر القيمة المنخفضة        مما يدل على تفكك المركب بفعل حموضة الوسط        .)16(

 ومـن مـساوئ     للاحتفاظ بطريقة الاستخلاص مقارنة بطريقة الكروماتوغرافيا الورقية،      
قـدر  -طريقة الاستخلاص أيضاً أنه لابد في هذه الطريقة من إضـافة حامـل للتقليـل                

 من الضياع بسبب التماس الكبير مع السطوح الزجاجية خلال عمليـة الفـصل              -الإمكان
ث يؤدي هذا التماس إلى ضياع الجزء اللاعضوي على الـسطوح الزجاجيـة، وهـي               حي

عملية غير مرغوب فيها في عمليات الفصل الإشعاعي، وقد بين هاربوتيـل وزاهـن أن               
النثيرات الممتزة على السطوح الزجاجية يمكن أن تتفاعل كيميائياً لتشكل المركب الأم من             

  .[Wiles D.R.,1973]جديد 
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  )11 (الشكل

 مل 3المركب المدروس المنحل  بـ 

  .الأسيتون من
  

 

  )12(الشكل 

 مل 3المركب المدروس المنحل  بـ 

 مل من 1من الأسيتون فضلاً عن 

  .الماء المقطر
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  )13(الشكل 

 مل 3المركب المدروس المنحل  بـ 

 مل من  3من الأسيتون فضلاً عن

  .الماء المقطر

  

 

  )14(الشكل 

 مل 3وس المنحل بـ المركب المدر

 مل من  3من الأسيتون فضلاً عن

ميكروليتر من  100 الماء المقطر و

  .(0.05M)حمض كلور الماء 
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  )15(الشكل 

الطور العضوي الناتج من عملية 

استخلاص المركب المدروس على 

  .البارد

  

 

  )16(الشكل 

الطور اللاعضوي الناتج من عملية 

استخلاص المركب المدروس على 

  .البارد
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ووجد أن الفصل بواسطة كروماتوغرافيا العمود طريقة غير جيدة للمركب المـدروس            
أولاً   صعوبة تحقيق التماثل في شكل العينة المقيسة والبعد عن الكاشف في              : لعدة أسباب 

ن غسيل كامـل    ى أ لإكلا الطورين، وثانياً الوقت الطويل الذي تتطلبه عملية الفصل نظراً           
 مل من التولوين، وهو أمر غير مستحب في عمليات 7 إلى  5ي يتطلب منالطور العضو

الفصل الإشعاعي، ثالثاً بسبب عدم الحصول على تكرارية واضحة في النتائج، الأمر الذي             
يمكن تفسيره بأن الألومينا مركب قطبي يمتاز بفعالية عالية وامتـزاز قـوي إذ إن قـوة                 

يفية للمركب المـدروس، ولمـا كـان المركـب          الامتزاز تتوقف على نوع الزمرة الوظ     
المدروس يحوي على زمرتي كربونيل التي تعد من أقوى الزمر الوظيفية القطبية، فهـذا              

  .يعني وجود امتزاز كبير للمركب المدروس على الألومينا
يمكن تفسير القيمة المنخفضة للاحتفاظ التي نتجت بواسطة كروماتوغرافيـا الطبقـة            

ركب المدروس قد امتز على طبقة السيليكا جل، مما يجعل عملية انجرافـه             الرقيقة بأن الم  
تحت تأثير المحل العضوي صعبة جداً ومن ثم وجد أن النشاط الإشعاعي للجزء العضوي              

يمكن تفسير سبب الامتزاز    . صغير جداً إذا ما قورن بالنشاط الإشعاعي للجزء اللاعضوي        
اتوغرافيا العمود أي بسبب التفاعل ما بين زمـر         في هذه الحالة بشكل مشابه لحالة كروم      

الكربونيل في المركب المدروس ومادة السيليكا جل الموجودة على صفائح الطبقة الرقيقة            
ومن ثم فإن قيمة الاحتفاظ الناتجة أيضاً بهذه الطريقة لا تعبر عن قيمة الاحتفاظ الحقيقيـة                

دام الكروماتوغرافيا الورقية للفـصل،     للمركب المدروس، وهذا ما تم التأكد منه لدى استخ        
حيث لوحظ ارتفاع ملحوظ في قيمة الاحتفاظ أي ارتفاع ملحوظ في قيمة النشاط الإشعاعي      

ه لم  نّإللجزء العضوي المفصول لنواتج الارتداد مقارنة بالجزء اللاعضوي المفصول أي           
 ـ               ة لأوراق  يحدث أي تفاعل بين نـواتج الارتـداد العـضوية وأليـاف الـسيللوز المكون

الكروماتوغرافيا، ومن ثم فإن قيمة الاحتفاظ الناتجة لدى استخدام الكروماتوغرافيا الورقية           
هي التي تعبر عن القيمة الحقيقية للاحتفاظ بالنسبة إلى المركب المـدروس، وينبغـي أن               

 أعطى نتائج فصل أفضل من whatman Chr.1نشير هنا إلى أن ورق الكروماتوغرافيا 
 حيث كانت حـدود الفـصل بـين الطـورين     whatman Chr.4وماتوغرافيا ورق الكر

العضوي واللاعضوي أوضح علـى الـرغم مـن أن عمليـة الفـصل بواسـطة ورق                 
 أسرع، وهو ما يفضل دائماً في عمليـات الفـصل   whatman Chr.4الكروماتوغرافيا 

هـي الطريقـة    كما تبين أن قياس النشاط الإشعاعي بواسطة ماسحة أشعة بيتا           . الإشعاعي
الدقيقة في القياس حيث مسحت أشعة بيتا على كامل طول ورقـة الكروماتوغرافيـا دون               
الحاجة إلى قصها، وأمكن رؤية توزع النشاط الإشعاعي على كامل ورقة الكروماتوغرافيا            
بيانياً بالعين المجردة، ومن ثم حسب النشاط الإشعاعي لكـلٍ مـن الطـورين العـضوي                

وذلك بحساب المساحة تحت القمة بعد حذف النشاط الإشعاعي النـاتج           واللاعضوي بدقة   
 15عن ذيل القمة، كما تبين أيضاَ أن هذه الطريقة هي الأسرع نظراً إلى إمكانية قيـاس                 
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 ثانية فقط كانت كافية لقيـاس لمعظـم         300ورقة على التوالي بشكل آلي، فضلاً عن أن         
 أعلى من طاقـة     166Hoتي يصدرها الهولميوم    العينات، وذلك لأن طاقة وشدة أشعة بيتا ال       

  .وشدة أشعة غاما
المقارنة بمركب مماثل ينتمي إلى مركبات البتاديكيتون وهو مركب أسـتيل أسـيتون             ب

الذي درس ضمن مجموعة من معقدات الهولميوم لمعرفة تأثير مفعول الارتداد النـووي             
عي للطور اللاعـضوي إلـى   وجد أن نسبة النشاط الإشعا. [Zeisler S.K., 1998]فيها 

  ن إأي% 45النشاط الإشعاعي الكلي يساوي إلى 
الأمر الذي يتوافق توافقاً جيداً مع النتيجة التي        % 55قيمة الاحتفاظ لهذه الحالة تساوي      

  ).4(الجدول في توصلنا إليها كما
 166Ho أن طاقة الارتداد للهولميـوم   [Wiles D.R., 1973]تبين بالحساب وفقاً لـ

 وهي طاقة كبيرة إذا ما قورنت بطاقة الروابط الكيميائية التي تقدر  eV 214ساوي إلى ت
، ومن ثم يتوقع نظرياً تحطم المركب بالكامل والحصول على قيمـة منخفـضة   eV 5بـ 

جداً للنشاط الإشعاعي للجزء العضوي المفصول ومن ثم الحصول على قيمة منخفضة جداً             
ويمكن تفسير القيمة المرتفعة    .  وهذا ما يناقض النتائج التجريبية     للاحتفاظ المقيس تجريبياً،  

 للمركب المدروس التي تم الحصول عليهـا تجريبيـاً بطبيعـة الـروابط           45%للاحتفاظ  
 عائدة لزمر الكربونيل    πالكيميائية في هذا المركب، حيث يتميز هذا المركب بست روابط           

 عملية إعادة الارتباط لهذا النـوع مـن    لكل جزيء، ومن ثم فإن    σ رابطة   90فضلاً عن   
الروابط تعد ممكنة وسريعةً لأن هناك احتمالاً كبيراً لبقاء جزء من المركب غير محطـم               
بعد الارتداد النووي، أو على أقل تقدير يمكن أن تبقى المرتبطات سليمة مما يساعد علـى                

شكيل الفراغـي الـضخم     ناهيك عن أن الت   . إعادة الارتباط لتشكيل المركب الأم من جديد      
للجزيء يمكن أن يؤدي إلى تحطم جزئي من جهة خروج الذرة المرتدة نتيجة الارتداد مع               

فضلاً عن ذلك توجـد     . الحفاظ على باقي الجزيء سليماً، مما يسهل عملية إعادة الارتباط         
إمكانية لحدوث تشتت لطاقة الارتداد ضمن الجزيء الضخم قبل خروج الـذرة المرتـدة              

 الذي يؤدي إلى الإخفاق في تحطيم الروابط الكيميائية بسبب نقصان طاقة الارتـداد              الأمر
علاوة على ذلك، من الممكن أن يساعد التوزع الفراغي للجزيء الـضخم            . بفعل التشتت 

على توجه الذرة المرتدة باتجاه مركز ثقل الجزيء مما يؤدي إلى امتصاص كمية كبيـرة               
نفسه مدة زمنية كافية لبقاء الذرة المرتدة فـي موقعهـا           من طاقة الارتداد ضمن الجزيء      

  . [Wiles D. R., 1973]الأصلي في أثناء انتقال الطاقة الفائضة إلى الجزيئات المجاورة 
كما تبين بنتيجة الدراسة أن لا حاجة لتنقية المركب المدروس بعملية إعادة البلـورة إذ               

 نتائج متقاربة مع العينات التي درسـت دون         إن دراسة العينات التي أعيد بلورتها أعطت      
إعادة تنقية مما يدل على أن المركب المدروس ذو درجة نقاوة عاليـة وأن تغيـر حجـم                  

  .3] الجدول[ كما هو مبين في البلورات الناجم عن عملية إعادة البلورة ذو تأثير مهمل
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يع ضـمن جـو     وتبين أيضاً أن لا حاجة لتعبئة المركب المدروس في عبوات التـشع           
 ضمن جو خامل من الآزوت والعينات المعبأة ضمن جو          المعبأةخامل، إذ أعطت العينات     

 المخبر نتائج متقاربة؛ مما يدلّ على عدم حساسية المركب للأوكسجين كما هو مبين فـي              
  .]1الجدول [

  

 الخاتمة .6
جرى في هذا البحث، أول مرة، تطبيق طرائق الفصل والقيـاس الإشـعاعي لنـواتج               

 في  MNSRلارتداد النووي الناتجة عن تفاعلات الذرة الحارة في مفاعل البحث السوري            ا
 Tris (2,2,6,6-tetramethyle-3,5-heptanedionato) المركب العضوي المعـدني 

Holmium (III)  ن أن قيمة الاحتفاظ تتعلق بطريقـةالذي يدرس أيضاً أول مرة، إذ تبي 
كما أظهرت  . إلى أن هناك نواتج ارتداد نووي متباينة      الفصل المستخدمة الأمر الذي يشير      

الدراسة أن طريقة الاستخلاص غير مناسبة لفصل نواتج ارتداد المركب المدروس، وتبين            
كذلك أن طريقتي كروماتوغرافيا العمود وكروماتوغرافيا الطبقة الرقيقة غيـر ملائمتـين            

 . مناسبتين لفصل المركب المدروس    ضمن الشروط المتبعة وأنه لابد من تعديلهما لتصبحا       
وأظهر استخدام طريقة الكروماتوغرافيا الورقية، التي تعـد طريقـة تحليليـة، أن قيمـة               

، ومن ثم فإن استخدام هذا المركب لإنتـاج         45%الاحتفاظ للمركب المدروس هي بحدود      
 الكلـي   نظائر مشعة غير مجد حيث إن نسبة النواتج اللاعضوية تعادل نحو نصف النشاط            

  .المتشكل فقط

  الاقتراحات .7
يمكن تعديل طريقة كروماتوغرافيا الطبقة الرقيقة بحيث تصبح أكثر فاعلية في عملية            
الفصل، وذلك باستخدام محلول جارف لاعضوي، وبذلك يبقى الجزء العضوي في أسـفل             

د الورقة في حين ينجرف الجزء اللاعضوي نحو الأعلى، أما طريقة كروماتوغرافيا العمو           
فيمكن تعديلها إما باستخدام محلات أكثر قطبية لعملية غسيل العمود ومن ثم تحـل محـل                
المركب الممتزعلى الألومينا أو باستخدام محل لاعضوي لعملية الغسيل بحيث يبقى الجزء            

باستبدال الألومينا بمادة    العضوي ممتزاً على الألومينا ونقوم بغسيل الجزء اللاعضوي أو        
ا الكروماتوغرافيا الورقية كطريقة تحليلية فيمكن تطويرها باستخدام محـلات          ، أم لا قطبية 

  .ومحاليل جارفة مختلفة
   

 كلمة الشكر
  .الشكر الجزيل لهيئة الطاقة الذرية السورية للدعم الكبير والمتواصل لهذا البحث



  2012ـ العدد الأول ـ ) 28(مجلة جامعة دمشق للعلوم الأساسية ـ المجلد 

 281

  
 REFERENCES  

  
1. Knoll, F. Glenn. (1979). Radiation detection and measurement. John Wiley 

& Sons, USA, 816p. 
2. Han, H. S., Cho, W.K., Park, U. J., Hong, Y. D. and Park, K. B. (2003). 

Current status and future plan for the production of radioisotopes using 
HANARO research reactor. Journal of radioanalytical and nuclear 
chemistry,  V. 257, No. 1, pp. 47-51. 

3. IAEA, (2003). Manual for reactor produced radioisotopes. TECDOC-1340, 
Vienna. 

4. Rydberg, J., Musikas, C. and Choppin, R. Gregory. (1992). Principles and 
practices of solvent extraction. 

5. Knapp, Jr. F. F., Mirzadeh, S., Beets, A. L. and Du, M. (2005). Production 
of therapeutic radioisotopes in ORNL high flux isotope reactor (HFIR) for 
applications in nuclear medicine, oncology, and interventional cardiology. 
Journal of radioanalytical and nuclear chemistry, V. 263, No. 2, pp. 503-509. 

6. Sanshiro, K. (1997). Synthesis of Organometallic Compounds. England. 
7. Mednis, I. V. (1991). Cross section for nuclear reactions for neutron 

activation analysis. Moscow, p.118. 
8. Nesmeyanov, An. N. (1974). Radiochemistry. Moscow. 
9. Samonov, A. M. (1987). Obtaining of Radionuclides. Moscow. 
10. SAR. (1993). Safety Analysis Report (SAR) for the Syrian Miniature 

Neutron Source Reactor. CIAE, China. 
11. Wiles, D. R. (1973). The radiochemistry of organometallic compounds. 

Advances in organometallic chemistry, V. 11, pp. 207-252. 
12. Yassine, T. (1987). The hot atom chemistry of some metal complexes and its 

application to radioisotope production. PhD Thesis, Univ. of Salford, UK. 
13. Zeisler, S. K., Weber, K. (1998). Szilard-Chalmers effect in holmium 

complexes.  Journal of radioanalytical and nuclear Chemistry, V. 227, No. 
1-2, pp. 105-109. 

14. ENDF: http://www-nds.iaea.org/exfor/endf.htm. 
15. GRSC, (1998). Gamma Ray Spectrum Catalogue. Ge and Si Detector 

Spectra, fourth edition. 
 

                                                                            


