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a谱仪测量技术用于生物和环境

样品中放射性核素分析

吉林大学 段忆翔纹述 北京医科大学 张孙曦审

提要
:

书文介绍了 a滋仪测量技术
,

讨论了该技术在生物环境样品放射性核索测定 中 的应 用

士
:
兮况

。

!劫于天然放射性核素中有很多是 a 放射

性核素
,

环境尘物中这些放射性核素的存在

为辐射防护提出 J
`

重要的课题
。

要想有效地

防止环境中不 同存在形式的核素对居民的危

害
,

简单
、

实用的监测
、

分析手 段 是 必 要

的
。

多年来的发长 戈明
, a
潜仪技术对于生

物
、

环境徉品中
。
核素的分 析是一种行之有

效的方拦
; 。

举文仅就 a 粒子测量技术
、

样品

j负处理和源的俩备以及近年来的应用情况作

一介绍
。

献〔 i 〕
。

一
、 a
粒子洲里技术

根据不同的需要
,

可 以采用不同类型的

a 谱仪
。

在
a
辐射体的测量中

,

较为常用的有

电离室探溯器
、

正比计数管
、

半导体探测器

和金硅
l叮垒探测器

。

大多数较有意义的 a 核

素中
, a
粒子的能量一般在 2

.

5~ 8
.

SM e V之

间
,

在此范围内
,

探测效率通常没有很明显

的变化
,

因此
, a 潜的定量计算要比 丫谱 简

单
。

通常址
,

随着粒子能量的增加 a 谱仪的

能量分辨率有所提高
。

尺寸较小的探测器可

以改井脂量分辨率
,

如果样品沉淀的面积较

小
,
就可以用较小的探测器

。

但是样品的面

砂{交小
,

源的厚度增加
,

就会产生自吸收
。

通

常具 汀灵敏区为三如~ 4功 m m
“

的探测器是用
一

j
:

侧 }:冲又水干
。
核素的较佳尺寸

。

近年来发

从起未而折卫
。
谱仪是通过不 同线路系统把

儿个探
.

川器按在一个 多道分析器上
,

每个探

刚器 听占过数是按汤要的能量范 围 来 分 配

的
。

J天 “
泌谱的详细测量技术

,

可参考文

二
、

用于 a 谱仪分析的样品预处理

及派的制备

环境生物样品中放射性核素的浓度是极

低的
,

因此
,

在对这些样品进行放射性强度

分析时
,

进行样品的富集
、

分离
、

提纯等预

处理是必要的
,

这不仅关系到询 峨 的 精 确

度
,

往往对分析结果 也 汀者举足轻重的影响
。

对于不同的元素
,

不同形态的样品
,

预处理

的方法也不尽相同〔 “ 〕 。

对于铀和社来说
,

土

壤和植物样品通常可在肠公一 5的℃条件下灰

化
,

用 8 m ol / L硝酸浸取
。

而生物材料 ( 尿

和组织 ) 用硫酸湿法灰化
,

或者 在 氧 化 剂

( 如亚硝酸钠或过氧化氢 ) 存在下的硝酸湿

法灰化
。

骨在 s o G℃灰化后用盐酸和 硝酸投

取
。

对于气溶胶或滤尘器中的高熔点铀化合

物
,

用硝酸
一
氢氟酸混合物处理或用氟 化钠

和高氯酸处理
。

水样中的铀可用氢氧化铁在

p H 10 条件下共沉淀进行预富 集
。

生物样品

中的怀通常用无机酸湿法灰化进行溶解
。

对

于锢和锡等
,

因其仅以三价形式存在
,

并且

易于在无机酸中溶解
,

因而可采用与铀相近

的程序进行处理
。

a 能谱法测量的源常用直接蒸 发法和电

沉积法制备
。

铀和针的电沉积可在甲酸钱
、

草酸钱
、

氛化按或这些电解质的棍合物中进

行
。

如呆在纯化的最后阶段仍有铁存在
,

则

可将硫氰酸盐溶液加到 l , 2一二诫乙 烷
一聚 乙

二醉中通过萃取消除铁
。

怀
、

媚和重钢系元



1 ,
.

素的沉积通常是在硫酸钱或级化按 中 进 行

的
,

后者对于锢源的制备更 为适用
。

三
、

铀
、

社的同位索分析

天然存在的铀 同 位 素 为
z 3 3

U ( lT / 2为

选
.

4 7 x 1 0。年 )
、 Z s 4 U ( T l / 2为 2

.

耳弓又 1 0 5

年 )

和 Z s 5 U ( T
l / 2为 7

.

0 4 x 1 0吕年 )
。

牡的同位素

为
么3 2 T l l ( T l / 2为 l

.

4 1 x l o `
。

年 )
、 么 2吕

T h ( T
, / 2

为 1 9 1年 )
、 艺 s ` T h ( T : / 2为 2

之

1天 )
、 2 3 0 T h

( T , /: 为 8
.

0 x 1 0 4
年 )

、 么 3 ` T h ( T , / 2为 2 5
.

5

小时 ) 和
么 z 7 T h ( T , / 2为 i e 7天 )

。

这 些 同

位素除
公3 ` T h和

2 3 ` T I、 外
,

都放出
a
射线

,

因

此
,

在环境和生物样品的铀
、

仕 同位素分析
「
!
, ,

通常是用离子交换
、

溶剂萃取等分离方

法进行纯化
,

然后电沉积制源
,

进行 a 射线

能谱分析
。

虽然早期使用的荧光法和中子活

化法均能测定
n g量的铀

,

但这两种方法不能

测定铀的单个同位素浓度
。

考虑到确定环境

样品和生物组织中同位素的相对含量对于研

究铀的来源很有参考价值
,

所以
, 。
谱仪法

就显得更为有用
。

G a vi : 1 1等人〔 3 〕采用
2 “ “ U示踪法 测定了

大气中浮尘
、

水
、

煤
、

植竹中的仙同位 素
。

在用盐酸体系阴离子交换法捉取铀时
,

只获

得了较低的回收率
。

H as h i m吠 。
等人报道了

用 T O A 萃取
,

同时测定怀
、

铀同泣索 的 方

法
。

5 111曾用 A l q u a t一 3 3 6测定铀
。

N a r a 犷a n i

等人〔 4〕推荐一种测定人体软组织中铀 同位

素的分析程序
。

该方法是用硝酸和硫酸的混

合物处理样 品
,

用三月桂胺
一二 甲苯溶 液 萃

取
,

最后用连有面垒硅二极管和多道分析器

的 a谱仪测量计数
,

确定铀的同位素组成
。

该作者曾将这种方法应用于包括肺
、

肝脏
、

淋巴结
、

脾脏
、

肾
、

甲状腺和性腺等各种人

体组织中
,

获得了较好的放射化学 回收率
。

S
a c h e tt 等人〔 6 〕报道可用载有 T O P O的醋酸

氯乙烯膜进行铀的提取
,

从而取代常规的电

沉积方法
,

用于制备适于
。
谱仪测量的薄源

,

获得了较好的回收率
。

简单改变提取条件
,

用 1司样的方法也可以测龙让和怀
。

对
一

J
:

牡同

位索的测定
,

W
r e n n

等人〔妇 用 二月桂胺萃

取
,

D u r h a m等用 A l a m i n e 一 3 3 6萃取
、

盐酸

体系中阴离子交换法进行分离
,

户
l

获得的检

出限为
:
固体样品3

`

7 X I犷 ,B q八
,

液 体样

品 0
.

7 4 B q / g
。

四
、

超铀元案分析

环境和生物样品中存在天然 的 超 抽 元

紊
,

其中较为重要的核 素 是
“ 3 O P u

( lT /? 为

2
.

4 x 1 0`年 )
, 2 4 o P u

`

( T l / 2为 6
.

G X ]` 3

年 )

和由
2毛` P u

生成的
名“ A m ( T , / 2为

`

133年 )
。

次

些核素除放射 a 射线之外
,

还有低能 Y射线
,

因此
,

既可用
a
谱仪分析

,

也可用丫探 测 器

测量
。

在离子交换分离和 a 射线能谱 测 定 方

面
,

H ol m等用甲醇硝酸体系阴 离子交换法

进行分离
,

除研究了海水
、

海藻和海底沉积

物中
2摇`八m和

2“ C m 的测定外
,

还研究了 T h
、

U
、

N p
、

P u 、

A m
、

C m 的分组分离法
。

Y a -

m a ot 〔 7 〕为了分析海水
、

土壤
、

植 物 中 的
, “ , ` “ , 。

P u 和 , “ A nr ,

用
’ “ ` p u

和
’ “ C m作 为 示

踪剂
,

用硝酸体系对 P u 、

用甲醇
一
硝酸 和甲

醇
一
硫氰酸按

一
盐酸体系对 A m 进行了分离提

纯
,

回收率分别达到 71 %和 75 %以上
。

M
a -

t h e w 〔 8 〕等用
“ ` Z p u 、 2 ` 3 A m 作示踪剂

,

用磷

酸秘 ( l ) 共沉淀法和硝酸休系阴离子交换

法分析了海水及沉积物中的 P : , 、 八 。 1 、

c o l 。

A n d e r s 。 n
等〔 9 〕用氢氟酸

一
高氯酸分解样品

’

氢氧化物共沉淀
、

盐酸和硝酸休系阴离子交

换法分离富集
,

分析了海水悬浮物和沉积物

中的 P u
和其它天然婀系元素

。

在溶剂萃取分离方而
,

S 呈n g h等报道 了

生物试样和沉积物中放射性核索 的 分 析 方

法
。

该方法用氢氧化铁共沉淀捕集 P u ,

再用

三月桂胺萃取四价态的钵
。

51 11等人〔 , ” 对土

壤样品用氟化钾和焦硫酸熔融
、

对水样用氢

氧化铁共沉淀捕集后
,

再用硫酸钡共沉淀法

浓缩
,

最后用人 Ii q u a t一 3 3 6萃取
。

工i 。 : ! , i n , -



a t o
等为

’

J
’

分析土壤中的 Pu、

U I司位 素
,

加

入” 。 P u 、 2 3 OU作示踪剂
,

经酸浸取后
,

用 8

m o l / L 硝酸
一 T O

:
\ 萃取分离

。

B e r n a b e e
等

人〔 , ’ 〕介 绍 了一种快速测定生物和环境样品

中锢
一
铜

、

怀和针的方法
:
样品经处理后

,

用

15 % H D E H P正庚烷溶液萃取
,

H N O : 一
嗅酸

钠溶液反萃
,

通过测量各种核素的
a
谱计算

其含量
。

最近
,

eS ik ne 等人 0 幻用三正 辛胺

和唾吩甲酞三氟丙酮连续分离土壤样品中的

怀和锢
,

然后在甲醇
一
硝酸介质中用离 子 交

换法将锢从稀土元素中分离出来
。

用连有多

道分析器的硅面垒探测器测量活度
。

对几种

标准参考样品中
忿3 OP u 、 2 4 0

P u 和 2“ A m 的 测

量结果验证了方法的可靠性
。

怀的平均回收

率为81 %
,

媚为 5 9%
。

五
、

擂与其它天然放射性核紊的分析

天然存在的镭同位素为
“ , 3 R a

( T
, / 2为 2

.

7

天 )
, 2 2 4 R a

( T , / 2为 3
.

6 6天 )
, “ z 6

R a ( T , / 2

为 1 6 0 0年 ) 和
2 2 8 R a ( T , / 2为 5

.

7 6年 )
,

除了

“ SR a
外

,

其它同位素均为
a
辐射体

,

其中半

衰期最长的
2” R a

是环境放射性物质 中 最 值

得重视的核素
。

作为镭的分析方法
,

通常可

分为三种
,

即
: ①直接测定镭放出的 a

射线 ;

②测定由镭生成的放射性稀有气体 ; ③测定

由镭及其衰变产物放出的丫射线
。

本文仅涉

及第一种方法
。

K io d e等人曾用镭示踪法对海水和海底

土镶中镭的同位素进行了测定
。

该方法采用

磷酸按共沉淀
、

离子交换法分离提纯
,

用异

丙醇分子电沉积法制源
。

oJ
s ih 〔` ” 〕则用阳离

子交换法分离提纯水中镭
,

然后用硫酸钡镭

共沉淀法进行测定
。

H ig u o ih 等 人〔 ` 4〕研 究

出一种用 阳离子交换树脂富集
、

液体闪烁计

数和 a 一日符合计数测定环境水 样 中 镭 的方

法
。

镭的富集和纯化大约需要 2 小时
,

检测

限达每升水 i
.

4 s X i o
一 3 B q 2 2 6 R a ,

其回收 率

可达 1 00 %
,

且具有较好的重现性
。

, 3 ` p a ( T , 22为 3
.

2 4 x i o 4
年 ) 是 射线 能

量为 5 入le V的 a 辐射体
,

在铀采矿过 程中进

入环境
。

由于其衰变链中包括 9 个
a
辐射体

,

6 个日辐射体和 1 0个丫辐射体
,

因而给” ’
P a
的

测量带来了一定 的 困 难
。

G i e s
等 人〔 ` 5〕报

道
,

生物样品经过灰化
、

阴离子交换分离后
,

用 A il q u a t一 33 6可以在存有子体时选择性 萃

取
么 3 `

P a 。

5 111也曾用
公 3 3 P a

作示踪剂分析了铀

矿石
、

水
、

大气浮尘
、

骨灰中的 sz `
P a 。

环境样品中另一个常见的高毒性 a核 素

就是
么 , ” P。

,

该核素是 s23 U的子体 核 素
,

其

放射毒性仅次于
, ’ ` R a

和
’ : 吕R a ,

因而在大气

和水中
“性” P 。

的浓度应受到严格控制
。

早期测定
2 `。 P 。

的方法是用氯化 亚锡 使

外与啼或硒形成共沉淀
,

然后在约 o
.

s m ol / L

的盐酸中将外沉积在银片上
,

用正比计数管

测量 , 近年来则采用焦硫酸盐熔融
,

氯化三

月桂胺萃取分离针
,

然后将其沉 积 在银 片

上
,

以面垒探测器测量 a 计数
,

用 2 08 P 0
或

加。 P。 示踪剂测定回 收率和计 数效率
。

C a -

s e 〔 ,的等人推荐一种溶剂萃取与
a
液体闪烁谱

仪相结合测定各种类型物质中
么’ ” P 。

的方法
。

用 o
.

Zm ol / L三辛基氧化麟
一
甲苯 溶 液 在 7

m ol / L磷酸
一 0

.

0 1 m ol / L盐酸体 系中 可完成
: ` ” P 。

的富集和与干扰元素 的分离
,

用一种

抑制光
一
电本底的 a 液体闪烁谱 仪 测 量 5

.

3

M
e V的

a
粒子

。

方法的相对标 准 偏 差 约 为

1
.

2%
,

探测下限为 1
.

4 0 6 x l o
一 弓B q

。

六
、

小 结

本文较系统地介绍了 a 谱仪技术在生物

环境样品放射性核素测定中的应用情况
。

随

着仪器分析技术的进展和计算机 的广 泛 应

用
, a 谱仪技术在环境

、

生物样品的放射性

核素测量中可望得到进一步发展
。 `

今 考 文 做

1
.

H
o
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。

2 4

雌鼠
:

获
二 ’ `

I和 “ 5 1组的一般状态
、

行为
、

体

重与对照组无异
。

第一组
,

获” ’
I者

,

14 个月后可

确定有性周期障碍的初期指征
,

第 16 个月时 l。只鼠

中的 1 只在卵巢出现持久性滤泡并伴有稳定性发情

的无卵性周期
,

此鼠 2 个月后发现乳腺纤维瘤 , 获

` 2 ` I者 1理一 15个月后出现性周期障碍
,

1 8个月时 l

只雌鼠发生乳腺肿瘤
,

且伴有脑垂体瘤 ( 催乳激素

瘤 )
。

获
` 3 `

I者的第二组在 10 个月时出 现性周期改

变初期指征
,

16 个月时 9 只鼠中 3 只出现持续发情

的无卵性周期
,

18 个月时增至 6 只
,

2 个月后其中

8 只出现乳腺肿瘤
,

并都合并有脑垂体瘤一催乳激

素瘤 , 获
` ” I者 15 个月出现 卵巢功能障碍

,

18 个月

时 7 只鼠中 5 只出现无卵性周期
,

到实验末期发生

乳腺瘤
,

其中 2 只伴有脑垂体瘤
。

可见
, ’ 孟 ’ I和 ” ’ r在致癌作用上有相等的生 物

效应
,

但性别差异可发生不同种类肿瘤
。

大剂量的
` ” I可引起明显的甲状腺实质硬化

,

伴 有甲状旁腺

增大
,

而
’ “ ’ I引起的组织硬化不象

二 ’ `
I那 么明显

,

但腺体机能明显抑制
,

甲状旁腺与对照组无差异
。

〔刘学成摘 李 章校 )

00吕 广泛怜移摘的半身放疗 〔英〕 / w i o k i
n s M F

… / / C l王
n

R a d io l一 29 5 7
,

s a
一 2 6 2~ s

作者对 19 82年 1 月到 19 84年 9 月间接受半身放

疗的1 07 名患疼痛性骨转移痛患者作了回顾性调查
。

采用超高压放疗
, F SD / SSD为 14 0~ 160临

,

没

有采用肺修正因子
。

中间平面剂 量 上 半 身为单次

6 G y ,
下半身为单次 S G y

。

根 据 患者 的部位
,

人为

地以脐为
,
卜心作为上下半身的分界线

。

下半身野延

伸到膝部
,

除症状低于这个水平 , 上半身野延伸到

领骨下缘
,

包括颈椎
,

但不包括头颅
,

除非有倾部

转移
。

全身骨骼都疼痛的患者先治疗最痛的一半
。

,

治疗效果按缓 解 程 度 分为 4 级
:

I 级为无疼

痛 , I 级为疼痛大部减轻 , , 级为疼痛部分减轻 ,

万级为无改变或进展
。

仅把 I
、

I 级缓解的患者认

为治疗有效
。

I 级或 I 级级解者为 82 %
,

平均缓解

期为 5
.

9 个月 ( 1 周到 25个月 )
,

其中前列膝痛患

者的 I 级和 I 级级解占85 %
。

55 名可评价的前列腺

癌患者中有 30名在随访期内长期维持疼痛缓解
,

大

多数维持到死亡
。

半身放疗对广泛的骨转移是一种简单的姑息治

疗
,

并且下需要多次往返于医院诊治
。

这种治疗有

很好的耐受性
,

治疗症状仅为恶心 ( 上半身 ) 和腹

泻 ( 下半身 )
,

但这些症状都很快消失
。

这些患者

中都没有发现有肺部毒性
,

治疗前也没有必要用类

固醉或静脉输液
。

疼痛的缓解常很戏剧性
,

一般放疗后 24 小时内

就能看到效果
。

严重患者的顽固性疼痛区往往要附

加放射
。

有些患者的疼痛是由于骨破坏面不是疾病

进展
, .

单用放疗不可能使疼痛完全级解
。

虽然延长

存活不是这种治疗的主要目的
,

但大多数治疗有效

的患者的存活时间比治疗无效者长
。

姑息性半身放疗对广泛转 移 的 各 种肿瘤都有

效
,

但最有效的还是对病程相当长的肿瘤患者
,

象

前列膝痛和乳腺癌
。

〔王 用幼 王积俘
、
宣典发

、

孙世翔校〕
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