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R(

&

而+.+

R(

指示剂中亦含有少量+!A

R(

&因此使用

+!A

R(

同位素稀释法标定+.+

R(

浓度的过程中&必须

J!

增刊
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李冬梅等"质谱法标定+.+

R(

指示剂



表
.

!

+.+

R(

指示剂浓度标定结果

G2M%6.

!

Y62<(06;61=$3

+.+

R(5$1561=02=9$191=:6

+.+

R(<$%(=9$1

4$&

+.+

R(

加入量

#

'

)

9\67

+.+

R(;2<<

%)

F

+!A

R(

加入量

#

'

)

9\67

+!A

R(;2<<

%)

F

;

+!A

)

+.+

#

I

%

+.+

R(

浓度

#

+.+

R(5$1561=02=9$1

%)#

1

F

.

F

g-

%

- ,&-+A,A ,&BC.B+ -&.CC- "-&!J

+ ,&-"+.B ,&J!JA+ -&.A-. "-&.!

! ,&-+AB! ,&BA++. -&B,-A "-&.,

. ,&-.!!- ,&"BJ-+ -&B,B+ "-&..

B ,&-!..A ,&",!-. -&.J+- "-&..

" ,&-.CA! ,&BA"B! -&!-"- "-&!C

平均值#

IW602

F

6

%

"-&.-

<

2

)

`

,&,B

<

M

)

`

,&JB

<

5

)

`

,&JB

使加入的四水硫酸钚#

+!A

R(

%和+.+

R(

指示剂的比

例合适&以减小四水硫酸钚中+.+

R(

和+.+

R(

指示

剂中+!A

R(

对
;

+!A

)

+.+

#

I

%测量结果的影响'四水

硫酸钚#

+!A

R(

%中
;

+.+

)

+!A

#

I

%为
-&Be-,

g.

&

+.+

R(

指示剂中
;

+!A

)

+.+

#

I

%为
-&+e-,

g!

&当四水硫酸钚

#

+!A

R(

%和+.+

R(

指示剂的浓度混合比例为
-

"

J

时&四水硫酸钚中+.+

R(

对+.+

R(

指示剂的影响

及+.+

R(

指示剂中的+!A

R(

对四水硫酸钚#

+!A

R(

%的

影响均小于
,&-̀

&可忽略'

B

!

不确定度的评定

对+.+

R(

指示剂的标定结果进行不确定度评

定&可以看出&不确定度有两个来源"

I

类不确定

度包 括+!A

R(

定量结果 的 实 验 标 准 偏 差&为

,&,B̀

!

+.+

R(

定量结果的实验 标准偏差&为

,&,B̀

'

T

类不确定度包括+.+

R(

浓度标准溶液

的不确定度&为
,&,J̀

'

四水硫酸钚中+!A

R(

浓度的不确定度主要来源

于+.+

R(

浓度标准溶液的不确定度和
;

+!A

)

+.+

#

I

%测

量的不确定度!

+.+

R(

指示剂中浓度的不确定度则

来源于+!A

R(

溶液的不确定度和
;

+!A

)

+.+

#

I

%测量

的不确定度'

+.+

R(

指示剂中钚同位素丰度测量的不确定度

来源包括"测量结果的实验标准偏差按
I

类不确

定度评定!标样溶液#如国家部级标准四水硫酸钚

丰度标准溶液%丰度比的相对不确定度&按
T

类不确

定度评定&具体数值及不确定度评定结果列于表
B

'

C

!

样品分析

'-

和
'+

是两个过
J+

&

;

筛(经过均匀性检

验的沾污土壤样品'标定后的+.+

R(

用同位素稀

释质谱法分析
'-

和
'+

样品中的+!A

R(

&与+!C

R(

同

表
B

!

+.+

R(

指示剂浓度及丰度不确定度评定

G2M%6B

!

b1560=291=

>

$35$1561=02=9$12172M(172156$3

+.+

R(=02560

源项#

L=6;<

%

<

2

)

` <

M

)

`

7

0

+.+

R(

浓度标准溶液

#

+.+

R(<=217207

<$%(=9$1

%

+!A

R(

溶液

#

+!A

R(<$%(=9$1

%

四水硫酸钚丰度标准溶液

#

R(

#

'S

.

%

+

.

.O

+

S

<=217207<$%(=9$1

%

<

5

)

`

+!A

R(

浓度#

+!A

R(5$1561=02=9$1

%

,&,B ,&,J ,&B! ,&B.

+.+

R(

浓度#

+.+

R(5$1561=02=9$1

%

,&,B ,&B. ,&B! ,&JB

;

+!A

)

+.+

,&BB !&J, !&J.

;

+.,

)

+.+

,&!B ,&B! ,&".

;

+.-

)

+.+

,&B, !&J, !&J!

C!

核化学与放射化学
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第
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位素稀释
#

@

质谱法分析得到的+!A

R(

进行比较&结

果列于表
"

'从表
"

可以看出&两种方法分析的

土样中+!A

R(

含量在方法的不确定度范围内完全

一致&说明本分析方法和数据完全可靠&因此质谱

法标定的+.+

R(

浓度和丰度的结果准确&标定方法

可行'

表
"

!

+.+

R(

质谱法和+!C

R(

#

@

质谱法分析+!A

R(

的比较

G2M%6"

!

Q$;

)

209<$1$3

+!A

R(5$1561=02=9$1M

>

+.+

R(;2<<<

)

65=0$;6=0

>

[9=:=:2=M

>

+!C

R(

#

@;2<<<

)

65=0$;6=0

>

4$&

分析方法

#

Y6=:$7<

%

+!A

R(

含量

#

+!A

R(5$1561=02=9$1

%)#

)F

.

F

g-

%

两种方法结果的比值

#

82=9$<

%

'-

+!C

R(

#

@

质谱法#

+!C

R(

#

@;2<<<

)

65=0$;6=0

>

%

!,&B

#

.&B̀

%

-,,&.̀

+.+

R(

质谱法#

+.+

R(;2<<<

)

65=0$;6=0

>

%

!,&"

#

+&J̀

%

'+

+!C

R(

#

@

质谱法#

+!C

R(

#

@;2<<<

)

65=0$;6=0

>

%

"+&.

#

!&"̀

%

-,,&À

+.+

R(

质谱法#

+.+

R(;2<<<

)

65=0$;6=0

>

%

"+&A

#

+&,̀

%

!!

注#

4$=6

%"括号内为分析结果的相对合成标准不确定度#

G:6W2%(6<91

)

2061=:6<6<206=:606%2=9W65$;M9167<=217207(1560=291=

>

$3

=:6212%

>

<9<06<(%=<

%

D

!

结
!

论

利用两次同位素稀释质谱法&标定了由
R(S

+

固体粉末溶解得到的+.+

R(

溶液&得到了+.+

R(

指

示剂的浓度和钚同位素丰度'用标定后的+.+

R(

同位素稀释法分析土壤样品中的+!A

R(

&所得结果

与+!C

R(

同位素稀释法在方法的不确定度范围内

一致&证明了质谱法标定+.+

R(

的可行性'同传统

的标定方法相比&质谱法标定+.+

R(

指示剂具有操

作简便(快速准确(结果精度好的优点&且标定周

期短&从试剂纯化到质谱测量&整个标定工作可在

+

日内完成&不确定度为
,&JB̀

'标定后的+.+

R(

指示剂可满足高精度分析工作的需求'
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