
性核素
,

计数效率在 10 ~ 20 %之间
,
可足够准确 地间

接监测表面沾染 , ( 2) 由于利用空气作探测 物
,

样品

的制备和 a 射线的测量都比用大多数其它的 a 射 线计

数法更简单
、

更快速 , ( 3) 在考虑本底计 数率 ( 本研

究中为 9
。

砚计数 /分 ) 和 。射线计数效率条件下
,

本 法

侧且沾染的可测下限约为 1 大 10
一 ’ 卜C i/

c m ’ , ( 4 ) 不

必使用液体闪烁剂
,

液体闪烁剂可能是致癌 的
。

此外

不产生放射性废液 , ( 5) 液闪谱仪的自动化样品 变化

系统和数据处理使得此法进行常规测量更方便 易行
。

日和 Y射线不能使空气发光
,

而只有。 射线不经化

学处理就可测量
。

然而
,

当能量 大于 。
.

1 8 k e v
( 契 伦

柯夫辐射电子的能量闭值 ) 的日射线和康普顿 电子 穿

透玻璃计数瓶时
,

发射契伦柯夫辐射
,

此射线能 被液

闪谱仪测下
。

当所得到的涂样中存在着 。 和日放 射性

核素时
,

可同时用相同的方法测量每种核素
,

大 体上

同液闪测量中应用的双标记样品技术相似
。

〔王孟才节译 陈文宣校 史元明审〕

人 骨 灰 中 铀 同 位 素 的 测 定

F i s e n n e
I M等

: A n a l C h
e m 5 2 ( 4 )

: 7 7 7 ~ 7 7 9 , 19 5 0 ( 英文 ) 州

早期用荧光法
,
近来又用中子活化分析法测定 了

空气
、

蔬菜
、

土壤
、

水
、

组织和排泄物中铀含 量
。

这

两种方法均可检出极少量铀
。

在 95 %可 信 限 内
,

荧

光法的检出极限为 1毫微克
,

中子活化法的 灵敏 度 为

O
。

0 5毫微克
。

然而这两种方法测得的是
’ 。 . U

,

勺量
,

却

不能给出样品中二
` U /

, t . U和二
` U /

, 。 . U的含量
。

曾有文献报告了
。能谱法可以有效地测定 土 壤

、

沉积物和生物样品中铀同位素的浓度
。

但在这些 文献

中
,

没有报导人骨中铀同位素的测定结果
。

W e l f o r d

等人测定了纽约 63 个脊锥骨样品中铀浓度的平均值 是

2
。

7 x i o一克铀 /克灰
。

H a皿 i l t o n 测定了 英 国 1 2 个

脊锥骨样品中铀浓度的平 均 值 是 1
。

7 x l 。一 克铀 /克

灰
。

前者用的是荧光法
,

而后者用的是中子活化 法
。

W le f o r d和 H a 血 il ot
n都报导了日饮食摄入量约为 1微

克铀 /天
。

从已报导的文献中看出
,

英国和美 国 人 骨

中铀浓度的估算值有所不同
,

这可能是由于地理的 差

异而造成的
。

本文提出了一个高产额地从大量骨 灰中

分离铀
,

并用第三种方法—
a 能谱法测定铀的 分 析

方法
,
以便确定美国人骨中铀浓度的值

。

实 脸

试剂和装盆
:

30 %人 la tn i n e 一 3 3 6的二 甲 苯溶 液

( ,
/

v )与等体积的 6 M H C I一起振荡 5分钟
。

用分析纯

的酸和去离子水制备 6 M和 o
.

i M H C I
、

o
.

I M N a O H
、

O
。

3 M H : 5 0 。 。 . ’ . U溶液由伊里诺斯州阿 灵 顿 高 地

人 m e r s h a m 有 限公司提供
。

示踪溶液中 二
“ U /

, 。 .
U

活性比是 2 x 1 0一 %
,

二 ` U /
. O . U活性比是 Z x l o一 %

,

用汞阴极电解装置 ( 密执安州
,

安亚伯市 E b er b a c h有

限公司 ) 和三次燕馏的汞将铁去除
。

程序中还使用 了

酚酞和百里酚兰指示剂
,

100 微升吸 管
、

电 解 池
、

铂

箔和镍箔
、

铂电极
、

电磁搅拌器 和 1
.

5 A 电源装置
。

样品的制备
:

将5。克磨细的骨灰置于 4 00 毫 升烧杯

中
,

加入。 .

5 ~ l d p m的 . “ 艺U 示踪溶液
,

再加入 10 0毫升

H C I
,

然后置于热板上
,

在时而搅拌下温热 10 分 钟
。

加入70 毫升水并搅拌
,

得到澄清的溶液
,

共酸度应 大

于 5
.

S M H C I
。

为了验证样品溶液的酸度
,

吸 取 10 。微

升样品溶液置 于 25 毫升水中
,

以酚酞为指示 刘
,

用

。 .

I M N a O H溶液滴定到终点
。

在测得了样品 溶液的

最初体积之后
,

可以适当的稀释或加入 H C I
。

程序
:

将样品溶液洗入盛有 5。毫升预 先 洗 涤 的

30 % 人 la m i en
一

33 6二甲苯溶液的 5 00 毫升分液漏斗中
,

振荡5分钟
,

放置分层
。

将水相吸人第二个 盛 有 50 毫

升预先洗涤的30 %人 la m i n e 一
3 36 溶液的50 0毫 升 分 液

漏斗中
,

振荡5分钟
,

放置分层
,

弃去水 相 ( 由 于 铀

和铁被萃取到有机相
,

因此可以从水相中黄色的 消除

程度
,

来目视估计萃取的效果 )
。

合并 A la m i二
一

3 36

相
,

用 100 毫升 6 M H C I洗涤 4次
,

每次 5分钟
,

弃去 洗

涤液
。

将 1 0 0毫升 o
.

i M H C I加入 flJ A l a m i n e 一
3 3 6有机

相中
,

振荡三次
,

每次 5分钟
,

以提取铀 和 铁
。

提 取

液并入 4 00 毫升烧杯中
,

弃去有机相
。

往捉取 液 中 加

入 1毫升 H Z S O
` ,

并蒸发至冒出三氧化硫气体
,

滴加

H N O :
以便除尽一切有机物质

。

将溶液蒸干
,

残留 物

溶解在几滴 H C I中
。

为了 去除铁
,

于样品 中 加 入 75 毫 升 。 .

3 M 的

H :
5 0 ` ,

搅拌冷至室温
,

往烧杯中加入 20 毫升禾
,

在

S A 电流下电解此溶液 1小时
。

移出 并用水冲洗电极
,

用

12
.

5厘米雷特曼 42 号滤纸
,

将溶液滤到 2 50 毫 升 烧 杯

中
,

用水洗涤滤纸和汞 ( 将汞贮存在密闭的玻璃容 器

言

1 5 8



中
,

以便重 几即留 )
,

弃去;!淤氏
。

帐发
、 _

狱
. .

1、

次的铀 溶

液至 H Z S O `
冒烟

,

并加入几滴 H N O 3 ,

除尽一切有机

物
。

用 T al vi t ie 提议的方法制备供电解用的油溶 液
。

将溶液冷至室温
,

并加入。 .

5毫升 H : 5 0 。
和 3毫升水

,

温热
,

使残留物全溶
,

冷至室温
。

加 2滴百里酚兰指示

剂
,

加入 N H
` O H中和溶液至橙

一

粉 红 色 终 点 ( p H

= 2 )
。

如果终点滴过
,

呈现黄色
,

则加人 i : 。H : 5 0 . ,

滴至粉红色终点
。

将溶液转入电解池
,

用总 量 为 6 毫

升的 1 : 9 9 H
: 5 0 `

洗涤烧杯
,

洗液并入电解池
。

用 N H `

O H再次调节溶液的 p H 为2
。

电解池被安放在冰 水 浴

中
,

在 1
.

2 人电流下
,

使用旋转式阳极电解 2小时
。

用 10

毫升 1
.

5M N H . O H淬熄电解质
,

继续电解1分钟
。

将

溶液倾入烧杯
,

用 1 : 9 9 N H ` O H冲洗箔片三次
。

拆 下

电解池
,

移出铂片
,

刀用肠% 的乙醇洗 涤 铂 片
,

在

M e ke r灯上干燥并烤至红热
,

用固体 a 能谱测定样品中

铀同位素的含且
。

结果和讨论

铀系和针系元素是存在于人骨中的主要a 放 射性

元素
。

为了 证实
2 日 S U 和

2 3 心U 中已除净了其他 a 放射体

的污染
,

作了一系列的实验
。

表1列出了天然 核素 和

三个示踪核素 a能量和半衰期
。

测最所用的 a 能谱系统
,

校 准 在每道 10 K e V ,

及

2
.

5 ~ 12
.

S M e V能量范围
。

在这样的条件下
,

电 沉 积

的样品箔片 卜的任何。 放射性核素
,

均可测到
。

注所叔述的化学方法中
,

可能干扰骨灰中铀浓度

丫能谱测定的唯一核素是
, 3 ,

U示踪剂中所含有的 主要

叶匕景为 15 K e V范围内的
, ` “

P。
。

由于这个核 素的择

友性
,

可想而知
,

在干灰化 ( 高于 5 0 0 ℃ ) 的骨灰 中
,

它基本上是不存在的
。

为了证实在分离程序中可除去. ` 。 P 。 ,

以双 样作

了两次实验
,

将大体等量放射性的 (a)
, “ , U 和

. “ . P 。 ,

及 ( b ) , 3 吕
U和

, ` ”
P o的混合物

,

配 制 成 6 M H C I溶

J声限̀

衰 1 铀系和性系的主要元素及三个示踪核素的 a 能量和半衰期

核 素

1 二 U

, . 月U

. a 0 T h

昌 2 6 R a

, , , R a

. 1 . P o

, 1 ` P o

. i O P O

半 衰 期

铀系

4
。

4 7 火 1 0 ,

年

2
.

4 5 x 10 5

年

9
.

0 3 x 1 0 `
年

1
.

6 0 ` 1 0 3

年

3
.

8 2 天

3
。

0 5 分

1 6 4 微秒

1 3 8
。

4 天

牡系

1
.

4 1 火 1 0 1 0

年

1
。

9 1 3年

3
.

6 7 天

5 5
.

6 秒

0
.

1 4 5秒

6 0
。

6 分

0
.

2 9 6微秒

示踪核素

7 1
。

9 9年

1
.

5 9 K 1 0 5

年

2
.

8 9 8 年

7
.

3 4 ` 1 0 3

年

能量 ( M e V )

4
.

1 9 6 (7 7 % )
,

4
。

1 4 9 ( 2 3 % )

4
.

7 7了( 7 2 % )
,

4
.

7 2 4 ( 2 8 % )

4
.

6 8 8 ( 7 6 % )
,

4
.

6 2 1 ( 2 3 % )

4
.

7 8 5 ( 9 4
.

5 % )
,

4
.

6 0 2 ( 5
,

6 % )

5
.

4 9 0 ( 1 0 0 % )

6
。

0 0 3 ( 1 0 0 % )

7
。

6 8 7 ( 1 0 0 % )

5
.

3 0 5 ( 1 0 0 % )

出 8 , T h

, , S T h

二
` R扛

, , o R n

5 1 ` P O

t 1 . B i

. 1 1
P o

4
.

0 1 1 ( 7 7 % )
.

3
.

9 5 7 ( 2 3 % )

5
.

4 2 3 ( 7 3 % )
,

5
.

3 4 1 ( 2 7 % )

5
.

6 8 6 ( 9 5 % )
,

5
、

4 4 9 ( 5% )

6
.

2 8 8 ( 1 0 0 % )

6
.

7 7 9 ( 1 0 0 % )

6
.

0 9 0 ( 2 7 % )
,

6
.

0 5 0 ( 7 0 % )
,

5
.

76 9 ( 1
。

7沁 )

8
.

7 8 4 ( 1 0 0 )

5
.

3 2 0 ( 6 5
.

7 % )
,

5
.

2 6 4 ( 3 1
.

2 % )

4
.

7 5 3 ( 1 3
.

2 % )
,

4
.

5 2` ( s魂
.

` % )及其他能盆
,

5
.

1 1 6 ( 1 0 0 % )

5
.

0 5 1 ( 5
.

2 % )
,

4
.

9 6 8 ( 6
.

4写
,

4
.

9 0 1 ( 1 0
.

8% )

4
.

5 4 5 ( 5 6
.

2 % )
, 4

.

5 1 5 ( 3
.

遨% )及其他能且
,

1 5 9



浓
,

用前面已叙述过的程序进行分析
。

即使 , “ 。
T h和

, . 召
U及 ,二 U和… T h的 a 能量是容易鉴别和分辨的

,

我们还是配制了… T h和二 , U混合物作为检验溶液
。

这六个分析结果列于表 2
。

从表 2中可看到仅 有 1 % 的
s 二 P o

被载带下 来
,

而 5 6土 1% 的” ’ u 和5 5士6 % 的

, 二 U被回收
。

正如 B e a s l e y所指出的那样
,

婀系能
.

从

盐化较重的溶液中最有效地被萃取
,

所以从这些纯 溶

液中得到的铀示踪剂的产额
,

比想像的低
。

在萃 取 50

克骨灰样品的溶浓时
,

差不多存在着 20 克钙
,

它为 选

择性萃取提供了盐析条件
。

’

人 la 也 in
e 一

33 `萃取程序被用来测定人骨中铀同位

萦的浓度
。

将铀从 50 克混合的脊锥骨灰中萃取出 来
,

电解沉积在铂片上
,

用固体。 能谱测量
。

为了提 供 良

好的质最控制
,
一份骨灰样品以双样分析

,

并作 四个

试剂本底
。

由于。能谱测定的很低的检出极 限
,

取 决

于选定的能量区域之本底和本底的标准差
,

因此 必须

考虑试剂本底问题
。

对人 la m in
e 一 3 36 萃取程序而 言

,

在

O`%可信限内
,

测量时间5 0 0 0分钟
,

测量效 率25 %时
,

… U的检出极限为每一份样品 O
.

OO 5 d p ln ,

而
, . 弓 U的

检出极限为每一份样品。
.

01 2 d p m
。

测得四 种 脊准 骨

样品中铀的净放射性强度均至少高出最低俭出极 限的

2倍
。

衰 2 铀中针和针的去污

一ao自一量.2.0一出创创检
:9

实验序号

58二
..

……
n甘nóù日ù01̀sn
甘甲̀,上1二̀.二, .,三, .一

叮̀,口,自n甘+一+一RùQ自口d,五8

核素
艺
二 U

吕 0 S P o

, 8 忍U
, “ 8 P o

昌 , S U
忍 1 o P o

, 5 S U
5 1 o P o

里 8 . U
3 2 O T h

2 s Z U
2 , . T h

d P m

加入量
检出百分数%

8 4
.

8士 1
.

9

l
。

0士0
。

2

9
.

0 士 0
.

2

0
.

1 1士 0
.

0 3

9
.

4 士 0
.

2

0
,

0 2士0
.

0 2

8
。

9 士0
.

1

0
.

0 2士0
。

0 2

8 6
.

5士 1
。

9

1
.

0土0
。

3

8 1
。

0士 1
。

7

0
.

3士 0
.

3

8 9
.

0士 1
.

。 .

3土。 .

1 1
。

1 9
。

3

1 2
。

0 0
。

1 4

1 0
。

8 9
。

1

1 3
。

3 0
.

0 9

。 ·
3

0
。

0 3

。 .

2

0
。

0 2

8 4
。

O
。

3 士1
。

9

7士 0
。

2

+一+一+一十一

a :
取一个泊松标准差

必须指出的是
,

实验用的骨灰样品来源 于三个 美

国城市
,

而未将侮一样品按等币量作规则性混 合
。

该

样品应能代表美国人骨灰巾铀浓度的数最级情况
。

农3 人骨灰混合样品中铀的放射性

每克青灰中的 d p m

混合年份

1 9 6 5

1 9 6 7

1 9 69 ( A )

19 69 ( B )

(克) 产额%

9 5

1 0 0

9 8

1 0 0

X

, 8 ` U

0
.

0 0 0了士 O
。

0 0 0 3
.

0
.

0 0 1 0士 O
。

0 0 0 3

0
. 、

0 0 5士 O
。 几0 0 2

O
。

0 0 0 8士 0
。

0 0 0 3

0
.

0 0 0 8土 0
.

0 0 0 2

0
.

0 0 0 5士0
.

0 0 0 1

0
.

0 0 0 6士 0
.

0 0 0 2

0
.

0 0 0 7士。 . , 。 2

。 .

0 。。 5士 0
.

0 。
·

2

O
。
。 O功 6士 0

.

。
·

1

二
弓 U /

2 0 . U

1
.

4士(卜
.

7

1
.

7士 0
.

8

。
。

7士。 。
4

1
.

6士 1
.

0

1
.

4士 0
.

4

几U八U0C
.ù勺亡口一勺.0

a :

一个泊松标准差

测得的人脊椎骨混合样品的分析结果列于表 3
。

从

表中数据可知
,

骨灰中… U 的放射性平均值是 6 x l 。一 `

d P m /克
.

灰
,

根据
. , . U的半衰期 ( 遵

.

4 6 8 x 1 0
,

年 )

可将该值换算成每克脊椎骨灰中铀
一

2 38 的 质 量 数 为

a x 1 0
一 ’ “
克… U /克灰

。

此值不足W e l f o r d等人报 导

的纽约人骨灰中铀浓度平均值的三分之一
,

显著低 于

H a m il ot
n报导的英国人骨灰中铀浓度的二十分之一

。

E d ig n叭 。 n 报导了人股骨灰中铀浓度的单个数据
,

即

4 K
10

` . 克 . 3 .
U /克灰

,

这与美国人股骨中铀浓 度 现

.
原文误为6 x 1-0

宜
od p m / 克灰— 译者注

在的估算值相符合
。

另外
,

由于测定了铀同位素的浓度
,

我们就 可以

计算出人骨灰中
, , ` U /… U 的值

。

从表 3中的数 据 看

出
,

这些比值在其误差范 }角勺是一致的
,

这表 明铀的

这两个同位素
,

在人骨中是等同沉积的
。

结 论

本文叙述了从 5。克人骨灰中分离铀的方法
。

A l a -

m in “ 一 3 3 6萃取配合 a 能谱测 录
.

为测定这类样品 中铀

同位素的浓度
,

提供了一个可 稚的高产额的方法
。
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