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环境介质
`
卜放射性核素含量分析对掌握

环境放射性污染及评价辐射对人体健康的影

响具有十分重要的意
.

义
。

本文主要对环境样

品放化分析中产额
,

即化学回收率的有关问

题作一介绍
。

一
、

环境样品放射化学分析的特点

环境样品放化分析一般有三 个 特 点
:

( 1 )放射性活度低 ; ( 2 )分 析 对 象 种类繁

多
,

成分复杂 ; ( 3 )各核素放射性相对含量

差别很大
。

为了获得
“
放化纯

” ( 指样品中

放射性和非放射性杂质达到不干扰活度和产

额的测定 ) 的样品源
,

无论在样品预处理
、

化学分离
、

制源测量都应作周密考虑
。

特别

在化学分离方法上
,

常需重复纯化或采用儿

种分离方法作综合处理
。

因此
,

纯化后的欲

测核素就难以定量回收
,

不作产额校正
,

最

后所测数值往往与真实值有数倍之差
。

为了

准确测定核素含量
,

产额测定在放化分析中

常是必测项 口
。

二
、

测定产额的方法

(一 )条件试验法

条件试验法是在样品中加入已知量欲测

核素或它的稳定同位素
,

按照预定分析程序

操作
,

用其平均回收率作为该程序的产额
。

在无适当载体物质和难于得到合适的放射性

示踪剂的情况下
,

其化学程序比较简单
,

所

得产额又较稳定
,

则可用该程序平均回收率

作为固定产额作校正
。

如果平均化学回收率

很高
,

接近定量回收
,

也可不作产额校正 〔 1 〕
。

但是对分析测定难度较人的核素
,

它的回收

率波动范围大
,

就不宜采用此法
。

因它不能

对操作中偶然或系统的损失给出精确校正
。

B a l l o s t r a S〔 “ 〕报道了环境中低水平媚的放

射化学改进法
,

对沉渣用改良前 的 方 法 测

定
,

产 额 范 围 为 ( 16 一 79 ) %
,

平均值为

( 37 士 27 ) % ; 用改 良法测定
,

产额范围为

( 3 2一 9 4 ) %
,

平均值为 ( 6 9士 2 3 ) %
,

改

良法的产额虽有提高
,

其分散性仍未见改善
,

此例明显表明不宜用条件试验法
。

(二 )载体法

载体法早在四十年代就己使用
,

比较可

靠
。

该法用欲测核素的稳定同位素作载体
,

如分析测定
` “ `
工

,

加入 N al 以其中碘离子作载

体
。

没有相应 的稳定同位素
,

可用化学性质

才I[近的元素作载体
。

如
“ “ “

R a
的测定

,

可 用

钡盐以钡离子代替
; “ 7

P m 用妆或 衫 ; g ”
T c

用钵的氛化物等作载体
。

对于测量结果要求

不高的情况
,

还可将上述两种方 法 结 合 使

用
,

如文献〔 3 〕介绍用草酸钙共沉淀和连续

溶剂萃取法测定 尿中
。口
S r 、 “ 。

Y
、 ’ ` 7

P m 和

“ `
C e 。

习.1J尿液调节 p H 为3
.

0 ,

用草酸钙将这

四个核索共沉淀载带下米
,

经过 H D E H P在

不同条件下分别萃取
、

反萃取
,

使 各核索彼此

分离
,

除
’ `

’

`
F m 部分直接用液闪测量 外

,

共

余各部分溶液中加钙离子
,

以草酸盐形式沉

淀载带
、

分别测址
;
其数值用各自平均回收

率作产额校正
。

(三 )放射性示踪法

放射性示踪法
,

即用适当的放射性同位

素作产额监测物 ( 又称内标法 )
。

环境样品
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中只测某单个核素或某元素同位素组成
,

产

额监测物还比较容易选择
,

如测定
“ ` 。

P
o 可选

用
’ 。。 P o 〔 4 〕 ;测定铀同位素

,

选用
“日 Z

U 或
Z s s U ;

测定社同位素
,

选用
“ 34 T h或

2 2 OT h等
。

若对

样品中婀系核素作多种核素连续分析
,

则各

核素产额监测物的选择就 复杂 得 多
。

A n -

d e r s o n R F 〔 5 〕对海洋沉渣 粒 子 作
“ 灯 A 。 、

2 3 ` P d
、 2 “ 8

、

2 3“
、

“ 3“
、

2” 4 T h
、 “ “ 生

、

“ “ “ U和 2 3”
、

“ 4 o P u

等核素的测定
,

使用了
2 3 6 U

、 2 2 , T h
、 2 3 , p a

和
Z O P 。

等产额监测物
。

他认 为 橡树 岭 国

家实验室提供的
“ 3 OU 中有 1 2

.

4% 的 活 度 是
2 3 ` U

, “ Z O T il 中有 7
.

7%是
“ 2 8 T h ;

而
“ 3 3 P a 经

衰变产生的
2“ “ U也会千扰

“ “ 4
U 的测定

。

iS n

CW介绍了从土壤中由镭至钢 的 a 辐射核素

同时测定法 〔 “ 〕 ,

所用产额监测物有
Z
sZ U

、

“ 3 O
P u 、 “ ` ” A m 以及

2 3 4 T h
、 2 3 3

P a 、 “ 3 , N p等
,

同样也存在产额监测物中杂质的干扰问题
。

因为市场上所购的
“ 3 6 P u

或
2 4 2

P u 以及
2 ` “ A m

,

前两种核素中总含有少量
“ 3吕P u和

“ 3 OP u 〔 7 〕 ,

后一种核素也棍有 2
.

6%活度的
“ ` ’

A r n 〔 6 〕
。

下 表〔 8 〕 可看出在怀的同位素测量中就有 5

个核素干扰
。

表 通过化学分离和
a

能谱法测定

环境中坏的干扰核素

怀同位素和 。 能量 ( M
e v )…干扰同位素和

。能量 ( M e
v )

法先将怀和针吸留在柱上
,

流 出液 中 除
2` ’

A m 外
,

尚有
2 2吕
A C ,

为了去除
2 2 8A e

产生

的子体
2 2 8

T h对
2` ’ A m 的干扰

,

将含
2魂` A m 的

溶液放置 6 0小时 ( 相 当
2“ “ A c 10 个半衰期 )

后再与 A l i q u a t一 3 3 6一 S溶剂萃取
,

硝酸反萃

取后制得的
“弓’

A m 电沉积源可获得去 污系数

较高的
a
能谱

。

( 3) 放射性示踪剂的用量尽可

能减少
,

以减少因示踪剂不纯带来的误差
。

( 4 )尽量制成无载体源防止能量 软 化 〔” 〕和

使用高分辨率的 a能谱仪
。

( 5) 用上述方法解

决不了的情况
,

也可精确测定放射性示踪剂

中干扰核素的量
,

在最后结果中扣除 〔 5 、

2 3 6
P
· 5 · 7 7 , 5

一
1

” “ P “ 5
’

5。 ’ 5 ’ ` 6

】
’ ` ’ p “ 5” 6 , 5

`

, `

飞}
“ 。 F u s” 了 , 5 ” 2 ’

}
“ Z F u `

·

。。 , `

,
·

8 6
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A m
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5 。
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2 1 O
P
o s

。

3 1

2 3 4
U 4

一

了 `

5 。 34

5 . 4 4

改
。

了2

解决杂质干扰问题可从五个方面考虑
:

( 1 )选择纯度较高的放射性示踪剂
,

纯度达

不到要求须作纯化处理〔 9 〕。

( 2 )根 据 样品

性质和测定项目
,

选择适当放化分析程序
,

包

括分离和测量时间的控制
。

W
a h lg r e n

M A

等人在分析测定
“ ` ’ A m 中〔`的用阴离 子 交 换

三
、

载体或放射性示踪荆用址的考虑

〔一 )自吸收的影响

载体用量大
,

样品源在测量时 自吸收彭

响就大
。

对于辐射中等能量日核素
,

载体量一

般为 1 0一 Z o m g ,

弱能量的川 P m
,

可以减少

到微克级〔` ” 〕。

对于辐射 a 粒子的核素
,

载体

量必须严格控制 〔2 3〕 ,

但也可增加源面积以减

少自吸收的影响
,

如从硫酸钡形式制源直接

测
“
26 R a

的 a 活度
,

样品厚度小于 1
.

l m g c/ 二
2

可不作自吸收校正 〔 ,们
。

对于利用母子体放射

性平衡测量子体活度计算母体含量
,

母体核

素的载体用量可大些
,

如海水中
. O
S r
测定

,

铭载体可达 2 9 〔 8 〕
。

若分析沉降灰中
8 9

、

g o s r

的活度
,

因需测总铭活度
,

惚载体量仍以 20

m g为宜
。

(二 )载体或放射性示踪剂中杂质的影响

射气法测
2 26 R a ,

不存在自吸收 问题
,

但市售钡盐中总含有 少 量
2 2

aR
a
( 0

.

1一 o
·

2

B q / g ) 〔` 3〕 ,

用量大
,

则增高试剂空白位
,

降低了方法的灵敏度
。

在放射性示踪剂中
,

前已介绍
,

其中难免有千扰核素 的 存 在
。

iS n CW对示踪剂提出纯度要求
,

在 1 0”分钟

计数下要探测不出干扰核素或者它的量小于

o
.

0 1 d p m
。

对
2 3 6

P u示踪剂用 量
,

文 献〔1 7〕

提出每份样品不超 过 1 0 d p m
。

对 于 232 U和
2 ` 3
八 n l ,

一般加入 1
产
一 Z d p

l二 〔 2
、

’ 8〕 ,

有 的

1 9 4



用量更低〔`9 〕 ,

甚至低到 o
.

3 d p , n “ 0〕 。

(三 )产额测定引入的误差要小

产额能否作为欲测核素的化学回收率
,

最主要的是务使载体或放射性示踪剂与欲测

核素之间同位素交换完全
;
其次

,

要使产额

测定误差小 」“

欲测核索的测量 误差
。

譬如
,

加

入的载体量为20 111 找 ,

用称重法计算产额
,

1 0 , n g 以下用容量法
,

微克级则需用 分光光

度法 〔` 2〕。

对于欲测核素为
a
或日辐射体

,

加

入示踪剂作丫射线测量
,

在
一

计数效率为10 %
,

计数时间 10 分钟
,

产额测定相对标准差小于

i %
,

示踪剂加入量至少为 1 0 ` d p m 〔 ” 〕 。

对

于示踪剂和欲测核素均为
a
辐射体

,

示踪剂

用量要等于或大于欲测核素的活度
。

对测定

“ ’
A m来讲

, “ ” “
A m 用量稍大些

,

还可 减 少

因
2毛’

A m 的
a
能 峰 ( 5

.

2 8M
c V ) 掩 盖

“ ` 3
A m

能峰 ( 5
.

49 M e V ) 所引起的误差 〔 , 6〕。

另外
,

由
一

于制源技术的要求
,

如需制备
6 5
Z n 、 ` S

F 。
致密均匀的电沉积源

,

必须控制

载体量在 1 00 m g 以下〔 , 4〕; 以及剂试 能 否 易

拐
、

价格高低 〔 7 〕等因素均应考虑在内
。

四
、

载体和放射性示踪剂的纯化

(一 ) 载体的纯化

一般载体物质市场有售
。

对于钡
、

钵和

忆的盐类常需作纯化处理
。

钡中镭的去除方

法是将钡溶液通过阳离子交换柱 〔` 3〕将 镭 吸

附在柱上
,

以 p H 为 8
.

8的 0
.

0 1 n l 。
1/ L E D T A

溶液淋洗钡
,

此法可大大减少镭的污染
。

钟

和忆的纯化主要是 去除
2 3 “

T h和其衰变产 物
,

前者 J甫JH D E H P 〔 2 , 〕 ,

后者用 1
’

B P 〔2 2〕 萃取
,

反萃取后再配制成载体溶液
。

(二 )放射性示踪剂的纯化

1
. “ 3`

T h
: 2 3 `

T h是铀系 XJJ 员
,

匀廿盐在

9
.

6 m ol / L盐酸体系下通过阴离子交换柱
,

铀

吸附在柱上
,

社及杂质可被洗去
。

放置一定

周期
,

用同样浓度的盐酸将
2 3 8

U生 长的
2 “ `

T h

淋洗下来 〔 9 〕 。

再用 A h q u a t一 3 3 6萃取
,

以

10 二 o1 / L 去几酸反萃取
,

即可制得纯度很高的

2 台̀ 1
’

l,
。

也可按照井上泰介绍的方法乓
2 4〕 ,

用

活性炭吸附和阴离子 交 换 法 从 铀 中分 离
2 3`

T h
。

由于” 堪
T h的放置

,

纯化后的溶液仍

不断生长出
2 “ 毛

U和
z“ 。
T h

。

在计数效率为 25 %
,

2 3 4
T h活度为 1 0 4

d p , ,〕 ,

经过 1 天
、

2 4
.

1天
、

1 年后
, 2即 T h的活度分别 为 2

.

1
、

2
.

9
、

2 1
.

1

( 计鉴交/ 1 0
“
分 )

。

2
· 么。 3

P “ : : 乙 3
P 。
是

Z a ,
N p的衰变产物

,

可用二异丁墓甲醉从
“ “ ,

N p溶液中 萃取
,

去

污系数可达 1 0 “ ,

1及!此
, “ “ 吕P a 可用 “

挤奶
,, 法

周期地获取 〔 9 〕。

也可用 1 一 5 m g硝酸社经

过
,
!
“
子通虽 8 欠 1 0 ’ “ n

八
e m “ · s )」1砚射 8 小时

,

可获得 1 0“ d p m 的
2 “ 3

P a 。

纯化方法
:

在 g m o l /

L 盐酸体系下通过阴离子交换柱除去让
,

用

g m ol / L H C I + 0
.

1 3 m ol / L H F作淋 洗 剂

淋洗 233 P a ,

如此再重复一次 纯 化
,

可获得

纯度较高 !1勺
“ 3 3

P a 〔 5 〕。 2“ 3
P a
的子体是

2 3 “
U

,

但它增长不快
, 1 0` d p m 的

2 3 3
P a
在计数 效率

为 25 %
, 5魂天后

, 之33 U 的活度仅增长到 3 1 }

数 / 1 0
“

分
。

3
. “ 砚 U

: 公兑 U少止
“ 38 P u

和邪
“
F a
的 衰 变

产物
。

它的子体是
“ : 3

T h
, “ 3“ U 和

2“ “
T h 之间

放射性平衡速率协天为 0
.

10 %
,

囚此在铀
、

社同时分析测定时
, “ “ “

U 需要经常纯化
。

方

法 〔的是将硫酸加入
“ “ Z

U溶液中
,

加热 蒸发

至冒浓烟
,

再加硫酸钾和少量高氯酸
,

继续

加热形成焦硫酸盐
,

熔块用水溶解
,

加入过

氧化氢使铀以六价状态存于溶液中
,

以硫酸

钡沉淀形式载去三价和四价钢系核素
。

溶液

中的铀用焦亚硫酸钾和三氧化钦 还 原 为 四

价
,

仍用硫酸钡作载体将铀载带下来
。

硫酸

钡溶于少虽高氛酸
,

{
, ,

在 8 二 , o1 / L硝酸体系
一

I犷
,

) iJA l 〔l u a t一 3 3 6 ( N O
。
) 进一步萃 J丰之们!!

,

盐酸萃洗后
,

川高抓酸和草酸混合液反萃取

铀
,
健耳制备成

2 。“
U 示踪剂

。 “ “ “
U 示踪剂 也用

此法纯化
。

4
. 2 3 g

N p ; 2 3吕
N p是

2` “
A nr 衰变产物

,

也

可用热中子辐照
“ “ “

U 生成
“ 阳 N p

。

纯化方法
:

将活度为 1 0“ l( p , : 1的
旦 ` 3 、 \ m溶液通过阳离子交
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换柱〔 , 6〕 ,

使
, 43 A m吸附在柱上

,

放置 一 定

周期
,

放射性达到平衡
,

通过少量氧化剂氧

化撑至高价
,

用 o
.

s m ol / L盐酸将撑淋洗 下

来
。

此时 sgZ N p示踪剂的活度可用 于 4 一 5

个样品作日或 Y测量
,

而引入的
“ “ g

P u
仅有 1 0

“ 峨

d p m
。

也可将
“ 4“

A m的盐酸溶液先用三异辛

胺萃取除去钵和撑
,

水相放置到母子体放射

性平衡
,

用三氯化钦还原怀至三价
,

再用三

异辛胺萃取撑
,

水反萃取后再制备 成
2 3 O

N p

示踪液 〔 9 〕
。

此法对
“咭“

A m 和
2 8 O P u

的去 污 系

数分别为 2 x l o s

和 8 x i 0
3。 “ 3 ON p放置 5 天

后
,

计数效率为 2 5%
,

在
2 3 ON p活度为 z o 4d p n i ,

子体
2 “ 。 P u

增长的活度为 2
.

2计数 / 1 0
“
分

。

5
· 2 3 6

p u : ’ 3 6p u
是

“ 3” N p的衰变产物
,

可用回旋加速器按照下列反应 式生产
: 2 3` U

日
_ , 3 。 D

.

。 , , , 。 、 。 卜 七
( d

, n )
2 3 6

N p 、 不丫
人 `
,

2 3 , P u 。

纯化方 法 与一
’

厂 2 2刁
、 时 一

“ 一 “ ’ “ ~
`”

“ “ “
U类似

:
用硫酸和硫酸钾与

“ 38 P u
熔融形成

焦硫酸盐〔 9 〕 ,

在过氧化氢存在下
,

以 硫 酸

钡形式将 236 P u 沉淀载带下来
。

硫酸 钡溶于

少量高氯酸中
,

加入硝酸和亚 硝 酸 钠
,

用

A l i q u a t一 3 3 6 ( N O
。
) 萃取

,

经盐酸萃洗后
,

先用高氯酸和草酸 混合 液 后 用 水 反 萃取
“ ” P u ,

合并反萃取液再制备成哪 P u示踪液
。

纯化的
“ 3 6 P u活度为 1 0 d p m

, 4 5天 后
,

计 数

效率为 25 %
, “ “ “

U 活 度 增 长 为 3 计 数 / 1护

乡)
。

6
. “ ` 3

A m : “ ` “
A m可用作

2 4 ` A ; 11 、 2 4 2
、

2 ` 4 C m 的产额监测物
。

它是
“
42 P u

在高通量中

子照射下生成
243 P u

的衰变产物
。

纯 化 方 法

与
“ “ “

U类似
,

即将含有
“ ` “

A m溶液蒸发形 成

焦硫酸盐
,

用硫酸和水溶解
,

加入过二硫酸

钾和硝酸银使铀到媚等核素氧化到六价
,

以

硫酸钡形式载去三价 和四价婀系核素
。

上清

液蒸发到焦硫酸盐
,

破坏过二硫 酸 盐 和 使

媚
、

撑
、

怀转为三价或四价
。

熔块用硫酸和

水溶解
,

在过氧化氢存在下
,

重新以硫酸钡

形式沉淀
。

将硫酸钡溶于硝酸和高氯酸中
,

加热蒸发到冒浓烟
,

加硝酸和硝酸铝
,

在亚

硝酸钠存在下用 A l i q
u a t一 3 3 6 ( N o :

) 萃取
,

弃去有机相
。

水相蒸至近干
,

加入缺酸的硝

酸铝
,

再用 A l i q u a t一 3 3 6 ( N O
3
)萃取

2 4 3 A m ,

以硝酸反萃取
,

再制备成
“ ` “ A m示踪剂 〔 9 〕

。

2 ` 3
A m 的衰变产物有

“ 。 g
N p 和

“ 3 O P u ,

计数效

率为 2 5%
,

l o d p m活 度 的
“ ` 3 A n l , 4 2年 后

邪 “
P u
增长活度仅为 3 计数 / 1 0

3
分

。

因此可以

不考虑子体的影响
。 `

五
、

结束语

由于核试验产生的放射性物质在全球的

降落
,

各国核电厂的建设
,

因此对环境放射

性水平调查很重视
,

放化分析技术也得到不

断发展
。

国外用放射性示踪剂作产额监测物

使用的较多
,

特别是在环境样品中钢系核素

的联合测定时
,

对相互千扰影响作了比较深

入的研究
。

现今虽已不进行大气层核试验
,

但环境中遗留的长半衰期核素
、

以怀作燃料

能源的卫星重返大气层消融破坏事故和核能

工业计划的实施
,

致使那些对人体危害性大

的核素仍在环境中长期存在
。

要了解它们的

迁移
、

分布状况
,

环境介质中放射性核素水

平仍需调查
。

因此
,

在开展放化分析方法的

研究同时
,

为了准确测定环境中放射性核素

含量
,

放射性示踪剂的生产和应用将会引起

进一步重视
。
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肿 瘤 细 胞 动 力 学 研 究 概 况

卫 生部工业 卫 生实验所 高凤鸣综述

北 京放射 医 学研 究 所 张卿西 审

近一
、

二十年来
,

肿瘤细胞动力学研究

受到各国生物学
、

医学
、

肿瘤学家的重视
。

由于它反映肿瘤细胞的代谢
、

增殖和归宿等

细胞生物学特点
,

并与肿瘤的放疗和化疗密

切相关
。

二十多年来
,

一般多采用
: ,
H

一

T d R 核素

标记和放射 自显影方法研究细胞动力学
,

近

年来开始用流式荧光细胞仪测定
。

本文总结人及动物 白血病
、

实体瘤细胞

动力学研究的基本结果
、

研究 目的和意义
,

以及存在的问题和有待进一步研究和改进的

问题
。

一
、

白血病细胞动力学的研究

自血病是人类较常见的恶性肿瘤之一
,

制备肿瘤细胞标本容易
、

取材方便
,

因此细

胞动力学的研究较多
。

( 1 )粒细胞 白血病
:
实验动物小鼠粒细

胞白血病的细胞周期比人短
,

波 动 范 围 较

小
,

相应 T s
较长

。

T 。 ; 、

T s 、

T 。 。 、

T
。 、

T C和

T 。
分别为 6

。

7
、

8
.

5
、

0
.

5
、
0

.

3
、

1 6
。

O和 1 5
.

5

小 时 〔 1 〕或 1 2
.

0
、

6
.

0
、

1
。

7
、

0
.

3
、

2 0
。

0 和

3 8
.

8小时 ( 待发表 )
。

其细胞周期及寿命均

比正常骨髓粒系统细胞长
,

后者分别为 6
.

7卿

和 7
.

9小时 〔 3 〕 。

人的粒细胞白血病 细胞 的 T S
及 T C

分别

为 9
.

0一 1 2
.

6和 1 4
.

5 ~ 2 2
.

0小时
,

与正常骨髓

粒系统细胞 T C
( 9

.

0
一

0
.

9小 时 ) 〔 4 〕 相 接

近
。

有的报告 T S及 T C
均较长

,

分 别 为 1 1
.

0

及 凌0
.

0小 时或 5
.

7和 5 6
.

5一 6 3
.

0 小 时
、

2 0

( 1 5 ~ 2 6 ) 和 4 5一 4 5小时〔 6 〕
、

2 2和6 0 ( 4 0一

8 8 ) 小时 〔 6 〕 ,

甚至 T C
可长达 1 0 0一 2 4 0小 时

。

上述结果表明人白血病细胞 T C
波 动 范围很

大
。

自血病细胞在骨髓和脾脏内储留
、

向外

周血释放的时间为 2
.

5 ~ 6
.

0 天或 3
.

5一 5
.

5

天
,

并不比中性粒细胞释放的时间 ( 4 ~ 6

天 ) 短
,

而其寿命则比正常中性粒细胞 ( 9
.

8

小时或 9
.

5小时 ) 大大延长
,

最长 可 达 1 3
·

3

天
。

这是白血病病人白血病细胞在外周血及

1夕7


