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摘要!首先用!@AW-同位素稀释法标定了四水硫酸钚中!@"W-的比活度%再用该!@"W-溶液作稀释剂%对!#!W-稀释
剂进行标定%得到!#!W-的比活度平均值为+@)#T\’M%相对合成标准不确定度为+’#_&钚的同位素丰度比
"1"!@"W-’!#!W-$$为)’))!!=%相对合成标准不确定度为#_!1"!#)W-’!#!W-$为)’)+*!%相对合成标准不确定度
为+_&
关 键 词!!#!W-稀释剂!标定!同位素稀释法
中图分类号!]=+#’@?!!文献标识码!F
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!!!#!W-同位素稀释法是BHW>VN定量分析环
境样品中超痕量钚的常用方法之一++,&!#!W-稀释
剂的准确标定是样品分析的重要基础+!>#,%通常国
外引进的!#!W-为 W-]! 粉末%经溶样再分装保
存%使用前必须对其同位素组成和比活度进行标
定&由于!#!W-稀释剂中含有钚的其它同位素%
如!@AW-%其含量虽然仅有)’@_%但!@AW-的半衰
期较短"!+’!e A*0$%而!#!W-的半衰期较长

"!+’!e@’*@̂ +)?0$%!#!W-稀释剂中的%放射性
活度绝大部分来自于!@AW-的贡献%!@AW-的%峰
低能拖尾对!#!W-的%峰计数率的贡献不可忽略&
因此%不能通过%能谱法直接得到!#!W-稀释剂的
比活度&本工作拟采用!@AW-稀释法准确标定四
水硫酸钚中!@"W-的比活度%再用!@"W-作为标
定!#!W-的稀释剂%通过热电离质谱法"DBVN$测
量同位素丰度比"1"!#!W-’!@"W-$$而得到!#!W-稀



释剂的比活度!

;!实验部分

;<;!试剂和仪器
硝酸"双氧水#优级纯#西安试剂厂$硝酸钠#

分析纯#西安试剂厂$四水硫酸钚#钚丰度标准#原
中国核工业部八二一厂+"A?年=月制备!

$Q>+!型!/%栅网电离室#中国原电子部+!
所研制$VFD>!=+型热表面电离质谱计#德国

d6//6M0/公司$W&-9半导体%谱仪$QKWH*)>!))>
Q5%W型 PWK3探测器#法国QV公司!

;<=!实验方法

;<=<;!四水硫酸钚中!@"W-比活度的标定!标
定!@"W-前#先用阴离子交换树脂分别将!@AW-稀
释剂和四水硫酸钚纯化#用"谱仪检查对!#+F8
的去污情况!!@AW-稀释剂的标定通过制作玻璃片

源#由!/%栅网电离室测定!@AW-的比活度!!@"W-
的标定分@个步骤&先取适量纯化后的四水硫酸
钚溶液置于小烧杯中#在电热板上蒸干#加入几滴
浓硝酸破坏有机物#用数滴+8%&%E硝酸溶解样
品#用毛细玻璃管分数次将其转移至质谱样品瓶
中#用红外灯将其体积烤至+)!E制作质谱源#测
量钚的同位素丰度比’1 ’!#)W-%!@"W-(($再取一
定量纯化后的四水硫酸钚溶液置于小烧杯中#少
量浓硝酸破坏有机物#蒸干#加入@8E浓硝酸及

+8E#8%&%E硝酸钠溶液溶解#再蒸干至析出硝
酸钠晶体#用电沉积法电镀制源#测量!@AW-和
!@"b!#)W-的%计数比$最后#另取一定量的四水硫
酸钚溶液与一定量已标定的!@AW-稀释剂混合均
匀后在电热板上蒸干#方法同上#用电沉积法电镀
制源#测量!@AW-和!@"b!#)W-的%计数比!则四水
硫酸钚中!@"W-的比活度按式’+(计算!

>’!@"W-(* $’!@AW-(2>’!@AW-(
’4?’!@AW-%!@"b!#)W-(-4’!@AW-%!@"b!#)W-((’+,@@=*?1’!#)W-%!@"W-((̂ $

! ’+(

式中#>’!@"W-(#四水硫酸钚溶液中!@"W-的比活
度#T\%M$$’!@AW-(#!@AW- 稀释剂的质量#M$

>’!@AW-(#!@AW-稀释剂的比活度#T\%M$$#四水硫
酸钚溶液的质量#M$4’!@AW-%!@"b!#)W-(#四水硫酸
钚 中!@A W- 和!@"b!#) W- 的 % 计 数 比$

4l’!@AW-%!@"b!#)W-(#加 入!@A W- 稀 释 剂 后!@A W-
和!@"b!#)W-的%计数比$1’!#)W-%!@"W-(#四水硫
酸钚中!#)W-和!@"W-的原子比!

;’=’=!!#!W-稀释剂的标定!取一定量纯化后的
四水硫酸钚和!#!W-稀释剂于烧杯中#混合均匀后
按照+’!’+节的方法制作质谱源#测量!#!W-和
!@"W-的同位素丰度比!!#!W-和!@"W-的质量比约
为?j+#四水硫酸钚中的!#!W-和!@"W-的摩尔比
为+’?^+)C##!#!W-稀释剂中的!@"W-和!#!W-的
摩尔比为 !^+)C@#两者对结果的影响小于

)’+_#因此!#!W-稀释剂中!#!W-的比活度可按式
’!(计算!

>’!#!W-(*
+@#=?2$2>’!@"W-(21’!#!W-%!@"W-(

!@!"=2$’!#!W-( 2!#!!@"
!

’!(
式中#>’!#!W-(#稀释剂中!#!W-的比活度#T\%M$

$#四水硫酸钚溶液的质量#M$>’!@"W-(#四水硫酸
钚中!@"W-的比活度#T\%M$1’!#!W-%!@"W-(#!#!W-
与!@"W-的同位素丰度比$$’!#!W-(#!#!W-稀释剂
的质量#M!

另取!#!W-稀释剂原液按上述方法制源#直接
测量钚的同位素丰度比!

=!结果和讨论

=<;!=>LD%稀释剂的标定
!@AW-稀释剂比活度的标定结果列入表+!F
类不确定度为)’@_#T类不确定度为)’=_#相
对合成标准不确定度为)’*_!

表+!!@AW-稀释剂的标定结果
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!!注’(%:3(&括号中数值为平均值’D7340:-86/U.02X3:69:73
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=<=!四水硫酸钚中=>UD%比活度的标定
四水硫酸钚中!@"W-比活度的标定结果列入

表!!>"!@"W-#的不确定度可用式"@#进行计算!

A!.2">"!@"W-##*A!."$"!@AW-##,A!.">"!@AW-##,A
!"4l"!@AW-$!@"b!#)W-##,A!"4"!@AW-$!@"b!#)W-##
"4l"!@AW-$!@"b!#)W-#C4"!@AW-$!@"b!#)W-##! b

@’=*?!
"+$1"!#)W-$!@"W-#b@’=*?#!

A!."1"!#)W-$!@"W-##,A!."$#! "@#

其中%称 量 的 相 对 不 确 定 度 小 于 )’+_%

1"!#)W-$!@"W-#的相对不确定度为)’!_!从第
三项可以看出%实验过程中严格控制!@AW-稀释剂
与四水硫酸钚的加入量%使4l"!@AW-$!@"b!#)W-#远
大于4"!@AW-$!@"b!#)W-#%这样前者引入的相对合
成标准不确定度不会被放大!因此%四水硫酸钚
中!@"W-比活度的相对合成标准不确定度主要来
源于!@AW-稀释剂标定的相对合成标准不确定度
和4l"!@AW-$!@"b!#)W-#测量的相对合成标准不确定
度%!@AW-稀释剂标定结果的相对合成标准不确定
度为)’*_%4l"!@AW-$!@"b!#)W-#测量的相对合成标
准不确定度为+_!通过计算合成%得到四水硫
酸钚中!@"W-比活度的相对合成标准不确定度为

+’@_!

表!!四水硫酸钚中!@"W-比活度的标定结果

D0U&3!!539-&:9%1:7343:3.86/0:6%/
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!!注"(%:3#’括号中数值为平均值"D7340:-86/U.02X3:69:73
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=<>!=B=D%稀释剂的标定
由于!#!W-稀释剂的比活度较高%考虑到人员

安全和对分析仪器的保护%将!#!W-稀释剂稀释一
定倍数后再标定!!#!W-的比活度和钚的同位素丰
度比的标定结果分别列入表@%#!
用误差传递公式"##可对>"!#!W-#的不确定

度进行计算’

A!.2">"!#!W-##*A!."$"!@"W-##,A!.">"!@"W-##,
A!."1"!#!W-$!@"W-##,A!."$"!#!W-##! "##

称量引入的不确定度小于)’+_%1"!#!W-$!@"W-#
引入的不确定度为)’!_!因此%>"!#!W-#的相对
合成标准不确定度主要来源于标定!@"W-比活度
的相对合成标准不确定度!!#!W-稀释剂中虽含有
一定量的!@"W-%但仍可满足作为环境样品中!@"W-
分析用稀释剂的要求!

表@!!#!W-稀释剂中!#!W-比活度的标定结果
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!!注"(%:3#’括号中数值为平均值"D7340:-86/U.02X3:69:73

0<3.0M3#

表#!!#!W-稀释剂中钚同位素丰度比的标定结果
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>!结!论

采用!/%栅网电离室标定!@AW-的比活度!
由!@AW-同位素稀释法准确标定!@"W-溶液的比活
度!再把该!@"W-溶液作为准确标定!#!W-的稀释
剂"得到!#!W-的比活度平均值为+@)#T\#M!相
对合成标准不确定度为+’#_"丰度分析得

1$!@"W-#!#!W-%为)’))!!=!相对合成标准不确定
度为#_&1$!#)W-#!#!W-%为)’)+*!!相对合成标
准不确定度为+_"!#!W-稀释剂中虽含有一定量
的!@"W-!但仍可满足作为环境样品中!@"W-分析用
稀释剂的要求"
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括支承主体和支承架!支承主体上设有与旋转工作台相适应的弧形凹陷空腔!旋转工作台上设有物料取
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