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茁 计数法测定水环境中的131 I
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摘摇 要:131 I 是核医学应用中非常重要的核素,同时也是核泄漏事故中释放的主要裂

变核素之一,其准确测定对于环境保护具有非常重要的意义. 本文详细描述了不同水

环境中的131 I 的 茁 计数测定法,并对海水、放射性废水等不同水环境样品进行了检

测,结果表明:1)本研究中碘的化学回收率为 85. 39% ~94. 47% ,平均值为 90. 90% ;
2)海水样品平行样中131 I 的体积比活度为 0. 673 4 ~ 0. 735 1 Bq / m3,放射性废水平行

样中131 I 的体积比活度为 16. 80 ~ 17. 43 Bq / m3,平行样研究结果表明此方法的重现

性很好.
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Determination of 131I in Water Environment by 茁 Counting Method
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Abstract:131 I is a very important nuclide applied in nuclear medicine;also it is one of the
most important fission nuclides released from nuclear leak accidents,so accurate determi鄄
nation of 131 I is very important for environment protection. First,we described 茁 counting
method in detail for 131 I in different water environment;Second,we determined 131 I in ocean
water and radioactive waste water by this method. The experimental results showed that 1)
The full chemical recovery rates of iodine varied from 85. 39% to 94. 47% and the average
is 90. 90% ;2) The volume activities of 131 I in four parallel samples of ocean water were
0郾 673 4 ~ 0. 735 1 Bq / m3,while in radioactive waste water,the volume activities of 131 I
were 16. 80 ~ 17. 43 Bq / m3;the results of parallel sample determination suggested that re鄄
producibility was good for this method.
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摇 摇 131 I,又称为碘 - 131,半衰期为 8. 040 依
0. 001 d,是元素碘中的一种重要人工放射性核

素,主要来自于235 U 的裂变、131 Te 的 茁 衰变等过

程. 在核医学中,131 I 可直接用于甲状腺功能检查

和甲状腺疾病治疗,还可用来标记许多化合物,供
体内或体外诊断疾病用. 除了核医学方面的应用

外,131 I 还可用来寻找地下水和测定地下水的流

速、流向,查找地下管道泄漏、测定油田注水井各

油层吸水能力及其变化等,应用非常广泛. 但由

于131 I 是一种挥发性很强的放射性核素,在大气中

的传播速度很快,而且131 I 衰变产生的射线可以导

致细胞表达异常,变性或坏死,异化后形成恶性肿

瘤. 同时,水体中的131 I 通过被水生生物吸附或吸

收进入水产品,通过传递代谢在生物链中积累,进
而造成对人体的危害.

核电厂、核燃料后处理厂等正常运转情况下

排放的废气、废水等都会含有一定量的131 I,但含

量较低,而且131 I 衰变速度很快,因此,对周围环境

的影响较小,但核事故却不同,其所排放的废气和

废水中131 I 含量非常很高. 譬如:2011 年 3 月,日
本福岛核事故发生后,几十公里远的福岛县饭馆

村被测出每公斤自来水的碘放射性活度达 965 贝

可,比日本原子能安全委员会制定的标准高 3 倍

以上[1],然后,在我们国家的上海、广州等地也有

监测出,这表明日本核泄漏的放射性物质随大气

扩散及海水扩散可能已抵达我国境内[2] . 由此可

见,对核电站、乏燃料后处理厂等附近环境的大气

和水体,尤其是非正常排放过程释放的131 I,必须

进行长期的监测,这对防治放射性污染,保护环

境、保障人体健康、促进核能、核技术的开发与和

平利用都具有重要而深远的意义.
目前国内外对131 I 研究的的报道大多局限于

生物、大气、食品中131 I 或总碘量的测定[3鄄11],对海

水和放射性废水中131 I 研究的报道非常少. 直到日

本福岛核事故出现后,国内外才陆续发表了一些

关于131 I 研究的报道[3鄄5,10],但测定的方法大都局

限于质谱法、中子活化分析等方法[3 - 5 ,9鄄11],这些

方法对仪器的要求很高,其实用性受到很大限制.
本文在参考了大气中、牛奶和植物中131 I 的各种测

定方法[3 - 4 ,8 ,13鄄14] 等基础上对分析流程进行了修

改,初步拟定了海水、放射性废水中131 I 的测定步

骤,旨在建立一个适合于海水、放射性废水等组份

复杂并有其他放射性核素干扰的情况下的131 I测
定方法,为以后不同环境水体中131 I 的简易分析提

供参考.

1摇 实验部分

1. 1摇 试剂与仪器

摇 摇 试剂:次氯酸钠溶液、亚硫酸钠溶液、四氯化

碳溶液、硝酸银溶液、无水乙醇、131 I 参考溶液、碘
载体溶液、137Cs 参考溶液等溶液. 实验用水为二

次蒸馏水.
仪器:BH1227 型 4 路低本底a / b测量仪(北

京核仪器厂)和 CPA1003S 电子天平(北京赛多利

斯天平有限公司). BH1227 型 4 路底本底a / b测
量仪的探测器型号由 GG14 / BH1 - CR120 型低噪

声光电倍增管和 GG14 / BH1 - ST - 1221 型低本

底 琢、茁 闪烁体组成,其性能指标:对于90Sr - 90Y 茁

源,效率比逸50%时,本底臆0. 20 1
(cm2·min)

;对

于239 Pu 琢 源, 效 率 比 逸 80% 时, 本 底 臆

0. 008 1
(cm2·min)

. CPA1003S 电子天平的相关参

数:精度为 0. 001 g;量程为 1 000 g;称盘尺寸为

准 = 110 mm,三角秤盘的平均响应时间臆1. 5 s.
1. 2摇 样品的采集及处理

1. 2. 1摇 样品的采集

摇 摇 本次试验中,用聚乙烯塑料桶取海水、某放射

性废水样品各 0. 2 m3,各自搅匀后都平均分装于

4 个容器中,这样获得 4 个海水平行样品和 4 个

放射性废水平行样品,依次标为“海水 1、海水 2、
海水 3、海水 4、废水 1、废水 2、废水 3、废水 4冶,每
个样品各 0. 05 m3 .
1. 2. 2摇 131 I 的富集

每个样品经澄清过滤后,取上清液,在水样品

中加入 2 mL 碘载体(载体碘浓度:1 mg / mL),搅
匀. 依次加入 5. 0 ~ 8. 0 mL 3. 0% 次氯酸钠溶液、
1郾 5 ~2. 0 g 盐酸羟胺晶体、1. 0 ~ 1. 5 g 亚硫酸钠固

体,搅匀. 用氢氧化钠溶液或硝酸溶液调整pH = 6
-7,搅拌 30 min,将溶液通过强碱性 NO3

- 型阴离

子树脂,用 100 mL 超纯水洗柱,弃去流出液. 然后

用 250 mL 3. 0% NaClO 解析液通过阴离子交换柱,
收集流出液. 再用 100 mL 超纯水洗涤,收集流出

液. 合并流出液,转入 1 000 mL 分液漏斗中.
向分液漏斗中加入 20 mL 四氯化碳,30 mL

亚硝酸钠溶液,再加入浓硝酸调 pH 至 1 后振荡

2 min. 静置 15 min 后将有机相转移到 100 mL 分

液漏斗中. 再用 20 mL、15 mL 和 5 mL 的四氯化碳

分别进行第二次,第三次和第四次萃取,合并有机

相. 在有机相中加入等体积的超纯水,再加 8 滴亚
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硫酸氢钠溶液后振荡 2 min,静置分层,将有机相

转移到另一个分液漏斗中,备用. 将水相转移入

100 mL 烧杯中. 在有机相中加入 5. 0 mL 超纯水,
振荡 2 min,静置分层,弃去有机相,合并水相. 将
上述烧杯中含碘的水溶液加热至微沸,除去剩余

的四氯化碳. 冷却后,在搅拌下滴加浓硝酸,当溶

液呈金黄色时,立即加入 7. 0 mL 硝酸银溶液,产
生黄色碘化银沉淀,准备制源.
1. 2. 3摇 制源、测量与计算

将碘化银沉淀抽滤后于 110益烘干 15 min,在
干燥器中冷却后称重. 计算化学回收率. 然后将载

有沉淀源的不锈钢垫圈放置到透明胶带上,盖上质

量厚度为 3 mg / cm2的塑料膜,用镊子将垫圈周围

的粘合在中间,粘牢后取下样品源,剪齐外缘,待
测. 将待测源置于低本底 茁 测量仪中立即测量. 记
下测量时间(日期和小时). 测量时间的长短视源

的活度而定. 测量相对偏差应小于或等于 15% .
1. 2. 4摇 131 I 的化学回收率的计算

Y131 I =
m2·MI

m1·MAgI
伊 100% (1)

摇 摇 式中:Y131I表示131 I 的化学回收率,%;m1表示加

入碘载体中碘的重量(忽略碘 -131 参考溶液中碘的

量),g;m2表示 AgI 样品源净重,g;MI表示碘的原子

量,126. 90;MAgI表示碘化银的化学式量,234. 77.

1. 2. 5摇 标准源样品绘制自吸收标准曲线

取 7 个 10 mL 烧杯分别加入 0. 5,1. 0,1. 5,2郾 0,
2. 5,3. 0,3. 5 mL 碘载体溶液. 然后各加入0郾 1 mL
碘 -131 标准溶液(约 4050 cpm),按照 1郾 2郾 2 的方

法,制成与样品测定条件一致的薄源,在低本底 茁 测

量装置上测定放射性活度. 各源的放射性活度经化

学回收率校正为 I,以 I0为标准,求出不同样品厚度

的碘化银沉淀标准源 I 的自吸收效率 着,标准源样品

的化学回收率计算方法同 1. 2. 4 中式(1).
1. 2. 6摇 131 I 体积比活度的计算

A131 I =
ns

着·f·浊·Y·V (2)

摇 摇 式中 A 表示样品的体积比活度,Bq / L,ns表示

样品的净计数率, cps; 浊 表示仪器的探测效

率,% ;Y 表示131 I 的化学分离全程回收率,% ;V
为海水水样体积,dm3;着 表示自吸收效率;f 为衰

变引起的时间校正因子,计算公式为 f = e - 姿t,式
中l为131 I 的衰变常数,d - 1,t 为样品采样到测量的

时间间隔,d.

2摇 结果与讨论

2. 1摇 标准源样品131 I 全程化学回收率结果

按照式(1)分别计算了 7 个标准源的全程化

学回收率,结果见表 1.

表 1摇 131 I 标准源全程化学回收率

Table 1摇 The full chemical recovery rates of 131 I criterion

序摇 号 1 2 3 4 5 6 7

源液 / mL 0. 25 0. 25 0. 25 0. 25 0. 25 0. 25 0. 25
载体 / mL 0. 50 1. 00 1. 50 2. 00 2. 50 3. 00 3. 50
AgI 的重量 m2 / mg 8. 70 18. 20 27. 62 36. 39 45. 56 54. 52 64. 61
碘的初始 m1 / mg 5. 00 10. 00 15. 00 20. 00 25. 00 30. 00 35. 00
回收率 Y131I 94. 07 98. 40 99. 51 98. 36 98. 50 98. 24 99. 78
Y131I平均值 98. 12

2. 2摇 标准源的自吸收曲线

将 1. 3 制好的不同质量厚度的碘化银沉淀标准

源放入 BH1227 型 4 路底本底 琢 / 茁 测量仪进行测

量,通过计算,结果列入表 2.以自吸收系数 着 为纵坐

标,以碘化银沉淀标准源质量厚度为横坐标绘制自

吸收标准曲线图(图 1)并给出标准曲线方程.

表 2摇 131 I 标准源自吸收效率的测定结果
Table 2摇 The results of self absorption efficiency of 131 I criterion

序号 1 2 3 4 5 6 7
AgI 重量 m2 / mg 8. 702 18. 204 27. 615 36. 394 45. 557 54. 524 64. 609
AgI 质量厚度 / (g·cm - 2) 0. 002 77 0. 005 79 0. 008 79 0. 011 6 0. 014 5 0. 017 4 0. 020 6
自吸收效率 着 0. 978 9 0. 934 1 0. 889 6 0. 847 9 0. 804 8 0. 761 8 0. 714 3
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图 1摇 质量厚度与自吸收效率的关系

Fig. 1摇 The relation between self absorption
efficiency and mass thickness

2. 3摇 水环境样品的全程化学回收率及体积比活度

依上述的方法,分别测定了海水样品和放射

性废水样品 “海水 1、海水 2、海水 3、海水 4、废水

1、废水 2、废水 3、废水 4冶,从取样到测量的时间

间隔为 1 d,故 f = e - 姿t = 0. 914 7. 同时,按照上述

方法分别计算出每个样品的全程化学回收率

YI - 131、据 2. 2 中的曲线方程计算出自吸收效率 着,
仪器探测效率假定与标准源样品测定时一致,均
为 24. 0% (根据标准源样品的已知活度与测定结

果计算获得),这样通过b计数器的净记数率 cps
依式(2)可计算出样品的体积比活度 A,结果列入

表 3.

表 3摇 水环境样品中131 I 的全程化学回收率及体积比活度

Table 3摇 The full chemical recovery rates and volume activities of 131 I in water environment samples

序摇 号 海水 1 海水 2 海水 3 海水 4 废水 1 废水 2 废水 3 废水 4

水样体积 V / m3 0. 050 0. 050 0. 050 0. 050 0. 050 0. 050 0. 050 0. 050
碘的初始量 m1 / g 0. 020 0 0. 020 0 0. 020 0 0. 020 0 0. 020 0 0. 020 0 0. 020 0 0. 020 0
AgI 的重量 m2 / mg 0. 032 0 0. 032 7 0. 035 4 0. 034 6 0. 034 8 0. 033 9 0. 034 0 0. 035 1
质量厚度 / (g ×cm - 2) 0. 010 2 0. 010 4 0. 011 3 0. 011 0 0. 011 1 0. 010 8 0. 010 8 0. 011 2
回收率 Y / % 85. 39 87. 26 94. 47 92. 33 92. 87 90. 46 90. 73 93. 67
均值 Y / % 90. 90
净计数率 ns / cps 0. 005 5 0. 005 9 0. 006 1 0. 006 4 0. 147 0 0. 149 2 0. 146 2 0. 152 0
探测效率 浊 / % 24. 0 24. 0 24. 0 24. 0 24. 0 24. 0 24. 0 24. 0
时间衰变因子 f 0. 917 4 0. 917 4 0. 917 4 0. 917 4 0. 917 4 0. 917 4 0. 917 4 0. 917 4
自吸收效率 着 0. 868 8 0. 865 5 0. 852 7 0. 856 5 0. 855 6 0. 859 8 0. 859 4 0. 854 2
体积比活度A/ (Bq·m-3) 0. 673 4 0. 709 6 0. 687 9 0. 735 1 16. 80 17. 43 17. 03 17. 26
均值 A / (Bq·m - 3) 0. 701 5 17. 13

3摇 结摇 论

在参考了大气及牛奶中131 I 的测定方法的基

础上,根据131 I 具有b放射性的性质,制定了b计数

测定海水、放射性废水等不同水环境样品中131 I 的
分析测试方法,具体过程包括样品的采集、离子交

换、萃取、制源、b计数等,最后计算出全程化学回

收率及体积比活度,从结果来看,可获得以下几点

结论:
1)标准源样品的全程化学回收率为 94. 07%

~99. 78% ,平均值为 98. 12% ,海水及放射性废

水样品的全程化学回收率为 85. 39% ~ 94. 47% ,
平均值为 90. 90% ,略低于标准源样品,这主要是

由于后者的体积达到了 0. 05 m3,在化学分离过

程中有损失. 但总体来看,化学回收率仍然较高.
2)标准源样品的自吸收效率与质量厚度之

间的关系曲线方程为 y = - 14. 84x + 1. 02(R2 =

0. 933 6),相关性很好.
3)海水样品的 4 个平行样的体积比活度为

0. 673 4 ~ 0. 735 1 Bq / m3,放射性废水样品的体积

比活度为 16. 80 ~ 17. 43 Bq / m3,不同水环境样品

通过此测定方法,数据重现性很好,说明此方法在

测定不同环境水样品是切实可行的.

参考文献:
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图 5摇 源的铝包壳与准直器壁对 琢粒子散射示意图

Fig. 5摇 Schematic diagram of 琢 particles scattering on
the source cladding and collimator wall

4摇 结摇 论

实验 结 果 表 明, 本 实 验 条 件 下, 可 认 为

10 mg / cm2的 ZnS(Ag)涂层对241Am琢 粒子探测效

率为 100% . 由于241Am琢 粒子与222Rn琢 粒子能量

相近( 241Am琢 粒子能量 5. 44 MeV,222Rn琢 粒子能

量 5. 49 MeV[4],222 Rn琢 粒子能量是所有222 Rn、
220Rn及其子体 琢 粒子中最小的. ),且 ZnS(Ag)对
琢 粒子能量响应不敏感,所以可确定 ZnS(Ag)涂
层厚度为10 mg / cm2时,其对222Rn、220Rn 及其子体

探测 效率可达100% . 实验证明了222Rn / 220Rn绝

对测量小闪烁室内采用10 mg / cm2 ZnS(Ag)涂层

是可行的.
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