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摘　要：随着中国核电的快速发展，核环境安全问题成为备受关注的基础性问题。129I 的加速器

质谱（AMS）分析能够为我国核环境安全监测提供新的手段。新建立的西安加速器质谱中心对
129I 测定的灵敏度达 2×10-14，精度 1.75%，为开展 129I 的应用研究提供了良好的基础。西安加速

器质谱中心已经建立了 129I-AMS 分析的日常测量方法，建立了水样、土壤、植物等多种类型样

品的制样方法，创新性地开发了无载体样品制备方法，解决了低碘含量样品中超低水平 129I 的分

离和制备技术难题。利用新建立的方法分析了我国一个核电站周边环境的 129I 水平，结果表明
129I/127I 比值范围为（0.8~1.1）×10-10，与报道的大范围环境大气沉降本底水平一致，这说明没有

明显可测量的 129I 从核电厂排放到海水中，其周边环境安全可靠。
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Abstract: Nuclear safety and environmental protection is a fundamental concern for the growing nuclear 
power industry in China. 129I can be used as an efficiency tool to trace nuclear environmental safety. The 
newly established 3MV Accelerator Mass Spectrometry (AMS) facility in Xi'an, with an instrument 
background and analytical precision of 2×10-14 and 1.75% respectively for 129I/127I ratio, provides analytical 
capabilities to carry out 129I tracer studies. Methods for different type samples preparation have been 
established in Xi'an AMS Center, including soil, water, plant etc. We develop a carrier free method for AMS 
measurement of low level 129I in samples with low total iodine concentration. Samples collected adjacent to 
a nuclear power plant give 129I/127I ratios from (0.8~1.1)×10-10, which is in same order of magnitude with the 
reported environmental background data, reflecting a safe nuclear environment in terms of 129I. 
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1　129I 及其应用

碘元素只有一种稳定同位素 127I，和唯一的长

寿命放射性核素 129I，其他碘的同位素都是短寿命

的放射性核素（半衰期小于 2 个月）。129I 作为一

种铀和钚的裂变产物，化学性质活泼，一旦释放到

环境中，易于迁移扩散，已被作为一种有效的示踪

剂用来示踪人类核活动对环境的影响，例如示踪核

试验、核燃料后处理对周边环境的影响，以及大气

运动、水循环等环境过程。自然成因的 129I 由于其

半衰期长达 15.7 Ma，可以用作长尺度定年的工具。

自然成因的 129I 主要产生于大气上层中宇宙射

线与氙元素的核反应，部分来源于地壳中 238U 的

自发裂变以及热中子诱发的 235U 裂变，少量来源于

核反应 128Te(n, γ)129I 与 130Te(n, 2n)129I。自然成因

的 129I 的总量估计为 250 kg（Hou et al，2009）。

国际上通常采用 129I/127I（原子数的比值）表征样品

中的 129I 水平，已报道的核前时代 129I/127I 比值

处于 10-13 ~10-12 量级（Fabryka-Martin et al，1985；
Fehn and Holdren，1986；Moran et al，1998），
129I/127I 比值 1.5×10-12 被建议作为海洋系统的初始

值 （Moran et al，1998；Fehn et al，2007），

并在此基础上开展了 129I 测定海洋水合物与海洋有

机质年代的研究（Tomaru et al, 2007；Moran et al, 
1995）。然而，目前还没有建立可靠的陆地环境
129I/127I 初始值数据，尽管已有 1945 年前（核前时代）

陆地环境样品 129I/127I 比值的报道，但其从 10-10 到

10-13 变化较大（Szidat et al, 2000；Schmidt et al，
1998），这可能是不恰当的样品储存与制备方法造

成的。由于国际上没有建立低碘含量样品超低水平
129I 的分离和制备的可靠方法，阻碍了 129I/127I 初始

值的研究。129I/127I 初始值是地质测年的基本参数之

一，这一现状，使得陆地环境 129I 测年工作的广泛

开展难以进行。

自 1945 年以来，人类核活动制造了大量 129I
并向环境中排放，主要的几个来源包括：全球大

气核试验估计释放了 57 kg 的 129I（NCRP Report，
1983）；核事故例如 1986 年的切尔诺贝利事故

向环境释放了 1.3~6 kg 的 129I（Paul et al，1987；
Aldahan et al，2007）；到 2007 年，法国拉乏与英

国塞拉菲尔德核燃料后处理厂分别向海洋中释放了

3800 kg 和 1400 kg 的 129I，这两个处理厂连同法国

马库勒、德国卡尔斯鲁厄和美国汉福德核燃料后处

理厂，共向大气排放了 715 kg 的 129I（Hou et al，
2009）；核电反应堆内铀燃料的裂变也产生了大量

的 129I，每百万瓦日（MW·d）产生约 7.3 mg 的 129I
（NCRP Report，1983），它们都封闭在核燃料包

层内，仅有一小部分在核燃料后处理过程中释放到

环境中去。因此，人类核活动已成为 129I的主要来源，

特别是核燃料后处理厂的释放，这一来源的 129I 已
显著提升了特定区域的 129I 水平，例如受英法等国

核燃料后处理厂的影响，欧洲地区海水的 129I/127I 比
值已提高至 10-8~10-6，陆地样品的比值高达 10-8~ 
10-4 （Hou et al, 2000），远高出人类核活动前的水平，

这很容易通过对环境样品中 129I 的测试分析分辨 129I
的来源。学术界利用 129I 成功示踪了人类核活动释

放的放射性核素在环境中扩散的速度、范围与途

径，这方面的研究对于评估放射性污染的影响具有

重要意义。此外，人类核活动释放的 129I 已被用作

示踪剂研究海水交换运动、大气运动以及稳定碘的

地球化学循环（Yiou et al，1994；Raisbeck et al，
1995；Hou et al，2007）。发达国家高度重视 129I 核
环境示踪与监测，然而国内这一领域的研究十分有

限，这主要是由于过去缺乏高灵敏度的加速器质谱

计（AMS），相关研究起步较晚，仅有原子能科学

研究院等开展了少量基础研究（崔安智等，1992；
郭起凤等，1994；蒋菘生等，1994，2000；Jiang et 
al，2005；谢运棉等，1998；何明等，1997；李

柏等，2005；李金英和姚继军，2000；张彩虹等，

2002；刘广山和纪丽红，2010）。国内目前还没有

建立全面的、不同类型样品的制备方法，在核环境

安全监测与 129I 环境本底水平研究方面所做的工作

还十分有限。
129I-AMS 是分析 129I 最为灵敏的方法，检出限

可以低至 105 个原子（10-17 g），129I/127I 比值低至

10-14 也可被 AMS 所测量，这高出了常规分析方法

3 个数量级以上。20 世纪 80 年代以来随着 AMS 技

术的发展，具有超高灵敏度的 129I-AMS 分析方法得

到迅速发展和应用，促进了 129I 相关研究的快速发

展。

西安加速器质谱中心的核心设备是荷兰高压

工程公司 (High Voltage Engineering Europa, HVEE) 
制造的 3MV 的加速器质谱计（Zhou et al，2006，
2007）。2007 年中心通过验收并正式运行。中心成

立后的主要任务是分析 14C 与 10Be 样品，并逐步拓

展到其他核素。2007 年 129I 实验室开始筹建，2008
年初步完成了实验室基础设施与实验设备建设，并

于 2009 年开展了 129I 制样方法研究与应用研究，建

立了一系列环境样品的制备方法，例如土壤、沉积

物、水体样品，创新性地开发了无载体样品制备方
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2.2　129I-AMS 分析灵敏度、精度和测量范围

我们利用 129I 系列标准样品和超低 129I 水平环

境样品检验了西安 AMS 对 129I 的分析灵敏度、精

度以及分析方法的测量范围。
129I 标准采用 129I 标准溶液（NIST-SRM-4949c）

与稳定碘溶液（129I/127I 比值小于 3×10-13）进行同

位素稀释配置，制备成 AgI 沉淀。干燥后 AgI 粉末

与 325 目金属铌粉按照质量比 1:3 混合，按照 4 mg
混合物压入靶中计算，靶中实际含大约 1 mg AgI。
超低水平碘样品（NaI）被用于评估仪器测量 129I 的
本底，这种 NaI 与铌粉按照制备标准的比例直接混

合，该样品由加拿大多伦多大学 IsoTrace 实验室提

供。

标准与低本底碘样品的测量结果（表 1）表

明西安加速器质谱中心对 129I 标准样品分析精度达

1.7%，仪器 129I/127I 的灵敏度达 2×10-14。低水平碘

的测量精度低，是由于极低的 129I 浓度产生了较高

的统计误差。

溶解 Woodward 公司的稳定碘晶体（丹麦技术

大学 Risoe 国家实验室提供）制备成溶液（具有超

低 129I 水平），再用该溶液与具有已知 129I/127I 比值

的标准溶液（NIST-SRM-4949c）进行逐级同位素

稀释配置，按照 Woodward 碘溶液与标准原液的比

例计算，稀释后的标准溶液系列的 129I/127I 比值从

2×10-13 到 2.6×10-10 包含了 4 个数量级，利用西安

AMS 分析了该标准系列。

分析结果（图 2）表明标准系列样品中 129I/127I
测定值与参考值呈良好线性关系（R2=0.9998），这

说明 129I/127I 比值为 10-13 到 10-10 的样品都处于西安

AMS 的测量范围之内。如果样品具有较高的 129I 水
平（129I/127I 比值大于 10-9 量级），有可能在离子源

内造成交叉污染和记忆效应。对于这类样品，采用

稳定碘载体加入的方法对其进行同位素稀释，最终

样品中的 129I/127I 比值处于 10-10~10-11 量级，此水平

AgI 样品中的 129I 信号在 AMS 测试时远高于仪器的

法，解决了低碘含量样品中超低水平 129I 的分离和

制备技术难题，并利用新建立方法开展了我国核环

境安全示踪研究与 129I 的地质年代学探索（Zhou et 
al，2010；Hou et al，2010）。本文将对 129I 实验室

新建立的分析方法，以及在环境示踪方面的应用进

行介绍。

2　西安加速器质谱中心超低水平 129I 测定

西安 AMS 的技术特性已有详细报道（Zhou et 
al，2006，2007），129I-AMS 测量也已进行了介绍

（Zhou et al，2010；Hou et al，2010）。AMS 测量

可直接获得 129I/127I 的同位素比值，不受样品中碘浓

度、储存与制备过程中损失、稀释与富集的影响，

相比 129I 浓度数据更具有可对比性。

2.1　离子源头部改造

通过与 HVEE 公司合作，对 AMS 离子源的头

部进行了改造，提高了 129I 的分析水平。原有设计

中电离器底座没有冷却系统，并且整个离子源头部

的空间相对封闭，不利于抽真空，样品被溅射时产

生的杂质离子和过剩的 Cs 离子易在其表面形成沉

积（武振坤等，2008），特别是 AgI 样品容易在高

温下分解，造成离子源内污染，必须频繁清洗。通

过对离子源头部进行理论计算，并重新设计和加工

（Lu et al, 2008），克服了以上问题。在一个批次

的测量中，我们没有发现本底样品（129I/127I 比值为

10-13量级）的测量结果受到较高 129I水平样品 （129I/127I
比值为 10-11 量级）的影响，在 129I 测量中未发现记

忆效应，如图 1 所示。

图 1　同一测量批次中标准样品与本底样品测量结果
*

Fig.1　Analytical results of 129I/127I (atoms/atoms) 
ratio of standard and low background iodine samples 

in a batch measurements
       *

按样品排列顺序依次测量，每个样品测量 5 分钟，全部完成

为一轮测试。图 1 显示了同一测量批次前三轮的结果。D0234、
D0235 为标准样品，D0244、D0245 为本底样品。图例为样品实验

室编号（下同）。

表 1　标准和低水平碘的测量结果
*

Table 1　Results of 129I/127I (atoms/atoms) ratio of standard 
and low background iodine samples

样品编号 样品
129I/127I 测量值

129I/127I 测量精度

XAI60124 129I 标准 (1.05±0.02)×10-10 1.75%
XAI60124L 低水平碘化钠 (2.03±0.85)×10-14 42%

   *
样品经过 15 轮测试，每个样品在每轮测试中分析时间为 5 min，

测量结果为 15 轮测量值的平均值及 1 倍标准偏差。
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本底水平，有利于保证测量精度。因此西安 AMS
的测量范围能够满足日常分析的需求。

为了检验分析质量，我们对丹麦 Risoe 国家实

验室的标准、瑞典乌普萨拉大学的 AgI 标准进行了

测试。分析结果（图 3）表明测量值与已知参考值

吻合得很好，误差小于 3%。这说明我们的分析结

果是可靠的。

2.3　129I-AMS 分析质量控制

为了监控样品制备与测试环节的质量，我们建

立了样品日常分析规范。西安 AMS 离子源的靶轮

共有 50 个靶位，每批次测量时，同时放入标准样

品（2~3 个），纯金属铌粉样品（2~3 个），待测

样品，以及实验流程空白样品。标准样品一方面用

于调节 AMS 的测量参数，以达到最佳测量条件；

另一方面，用于效率刻度，以校正仪器传输效率不

同造成的测量结果偏差。一般采用与待测样品 129I
水平具有相近量级的标准样品进行校正。纯金属铌

粉样品由于不含 129I 和 127I，极低 129I 的计数与 127I
束流反应了仪器的背景噪声，用来监控仪器在测量

过程中是否存在交叉污染。129I 水平处在不同量级的

待测样品安排在不同的测量批次，以避免高 129I 水
平样品对低 129I 水平样品可能产生的干扰。在每批

样品制备过程中均要制备空白样品，采用超低 129I
水平稳定碘经过与待测样品一致的实验流程制备，

用于监控样品制备环节中有没有受到污染，稳定碘

由丹麦 Risoe 国家实验室提供，空白校正通过扣除

空白样品的测量值完成。

由于 125I 与 127I、129I 具有相同的化学性质，但

其寿命很短（仅为 59.4 天），发射低能 γ 射线，

因此 125I 作为示踪剂在样品分析前加入，从而监控

实验各个环节和总流程中碘的回收率，保证实验的

质量并计算最终样品中 129I 浓度。

一个测量批次的结果（图 4）表明，标准样品、

待测样品的 129I/127I 比值均在 10-11 量级，远高于空白

（2×10-13），说明实验流程可靠，未对空白造成污

染，待测样品扣除流程空白，用标准样品校正 AMS
测量结果。Nb 粉中的 129I 计数在 5 分钟的测量时间

内大约为 0~5，127I 在 5 分钟内电荷水平为 10-8 库仑，

远低于标准样品的 129I 计数（102~103 counts/5min）
和 127I 电荷（10-4~10-5 库仑）的水平，表明 Nb 粉在

测量时未受到污染，测量金属 Nb 粉可作为测量过

程监控的有效方法。

3　129I-AMS 分析的样品制备

环境和地质样品中的碘大多处于微量水平，仅

有少数环境样品具有较高的碘浓度，例如海藻、卤

水。因此必须用化学方法分离样品中的碘并加以富

集，最终制备为 AgI 沉淀。西安加速器质谱中心
129I 实验室已经建立了多种样品分离制备方法，包

括溶剂萃取、高温热解后萃取或沉淀、无载体共沉

淀法，分别适用于不同类型的样品，下面对这些方

法做一简单介绍。 
实验所用的主要设备包括：高温热解炉

（Pyrolyser-4 TrioTM，英国 Raddec 公司）；γ 放射

图 2　标准系列样品测定值与已知值对比
Fig.2　Measured results compared with reference values of 

129I/127I (atoms/atoms) ratio in series 129I standard samples

     

图 3　标准样品测量结果与真实值对比
*

Fig.3　Measured results compared with reference values of 
129I/127I (atoms/atoms) ratio in standard samples

     *
样品经过 10 轮测试，每个样品在每轮测试中分析时间

为 5min，测量结果为 10 轮测量值的平均值及 1 倍标准偏差。

D0460、D0461 为丹麦 Risoe 国家实验室提供的标准样品（Risoe 
129I-st2），D0464、D0466 为瑞典乌普萨拉大学提供的标准样品

Uppsala-TIS-standard。实线表示参考值，虚线表示误差范围。
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免疫计数器（FJ2021 型，西安核仪器厂）；精密气

动压力机 (J13 03/GBWN 型，中国奥德铆压设备有限

公司 ) 与自行开发的压靶模具，用于靶源压制；碘

[125I]化钠溶液 (成都中核高通同位素股份有限公司，

稀释至 2000~3000 Bq·mL-1)。实验所用试剂均为优级

纯，溶液用二次去离子水（18.2 MΩ·cm）配制。

3.1　溶剂萃取法分离水样中的碘

西安 AMS 中心建立了水样中微量碘的溶剂萃

取分离方法。水样首先经过过滤，去除悬浮的杂质。

加入 2 mL 1 mol·L-1 NaHSO3 溶液，用 HNO3 调节

pH值小于 2，目的是将所有水溶性碘还原为碘离子，

使水样中的碘具有相同的化学形态。向水样中加入

适量 125I 示踪剂（200~300 Bq），用于监控碘的回

收率。加入 1 mg 稳定碘载体（低 129I 水平碘试剂，

Woodward 公司生产），目的是对微量碘起载带作用，

提高碘分离制备的回收率。将水样转移至分液漏斗，

加入 CCl4，大约 1 L 样品加入 40~50 mL CCl4，之

后加入 1 mol·L-1 的 NaNO2 溶液，并摇动分液漏斗，

碘离子被氧化为碘分子，由于碘分子在 CCl4 中的

溶解度远大于水溶液，分子碘被萃取至有机相，有

机相呈现粉红色或紫色。为了提高回收率，重复进

行萃取工作，直至新加入的 CCl4 萃取后呈无色。

将有机相合并并转入分液漏斗，然后加入 1 mol·L-1 
的 NaHSO3 溶液，还原有机相中碘分子为碘离子，

使之重新进入水溶液，即为反萃取的过程。向反萃

液中加入 1 mL 1 mol·L-1 的 AgNO3 溶液，生成 AgI
沉淀。在 4000 rpm 的转速下离心以分离 AgI 沉淀，

最后在 60℃下将 AgI 沉淀干燥。   
化学回收率通过采用 γ 放射免疫计数器同时

测定所制备的 AgI 沉淀的 125I 计数以及 125I 标准的

计数，进行计算而获得。经过反萃取后，碘的化学

回收率在 70%~90%。制备的 AgI 最终与三倍质量

的铌粉混合后采用压靶系统压入铜靶。由于样品中

加入了稳定碘载体，129I/127I 的测量结果是加入载体

后稀释的同位素比，经流程空白扣除后，可得到样

品中真实的 129I/127I 值。一定体积的水样（体积用

V 表示，单位：L）中 129I 的浓度（用 C129 表示，

g·L-1）可通过 129I/127I 测量结果（R）、水样总碘浓

度（CI，g·L-1）与 127I 的添加量（W127，g）来计算：

C129=R×（W127+CI×V）/V。

采用溶剂萃取方法，有效分离了样品中的碘，

并最终制备成为 AgI 沉淀。样品中的碘与载体中的

碘尽管具有不同的 129I/127I 比值，但通过萃取－反萃

取过程，碘元素经过氧化、还原，达到同位素的交

换平衡，AMS 的测量结果反应了经过同位素稀释

后的 AgI“混合物”的 129I/127I 比值，而不是未经过

充分平衡的“一部分碘”的 129I/127I 比值，保证了

AMS 测量结果的可信度。另一方面，溶剂萃取方

法在分离碘的同时，能够有效地去除其他元素，并

最终制得较为纯净的 AgI 产物，有利于 AMS 测量

时获得稳定的 127I 束流与 129I 计数。

低水平Woodward碘经溶剂萃取法制备（表 2），
129I/127I 测量值与 NSF-Arizona AMS 实验室报道的数

据一致（Biddulph et al，2000），表明制样方法可靠。

但该测量值比超低水平碘样品（表 1）高出一个数

量级。溶剂萃取法的流程空白中的 129I 计数归因于

分离碘所使用的试剂、大气及玻璃器皿含有的的微

量 129I，以及稳定碘载体中的 129I。化学流程空白用

于校正所有样品 129I/127I 的测量值。

3.2　高温热解法分离固体样品中的碘

西安加速器质谱中心 129I 实验室配备了经过改

造的高温热解炉（英国 Raddec 公司），用于分离

图 4　同一测量批次中标准、待测样品、空白 129I/127I 比值以

及铌粉 129I 计数、127I 电荷 *
Fig.4　129I/127I (atoms/atoms) ratio of standard, actual, blank 
samples and 129I counts and 127I charge in Niobium powder in a 

batch measurements
       * 样品经过 5 轮测试，每个样品在每轮测试中分析时间为

5min，测量结果为 5 轮测量值的平均值及 1 倍标准偏差。图（a）中，

D0257 为标准样品（Risoe 129I-st2），D0267、D0268 为待测样品，

D0261 为空白样品。图（b）中，D0258、D0300 为 Nb 粉，D0256

为标准样品。
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固体样品中的碘。图 5 所示为热解炉的示意图。热

解炉工作管出口采用细管，并直接与鼓泡捕集器连

接，高温热解炉外工作管与捕集器距离小于 2 cm。

考虑了碘的物理化学特性，特别是碘易凝华的特点，

这些改造避免了碘在工作管壁的吸附和沉积以及在

塑料管（原设计采用塑料管连接工作管与捕集器）

上的吸附，避免造成样品损失与交叉污染。经改造

后的高温热解炉成功应用于 129I 的分析。

样品首先在 90~100℃下干燥，然后研磨并过

200目的筛子，精确称量 20.0 g样品放入石英舟内，

加入一定量 125I 示踪剂（1000~2000 Bq）与样品充

分混合。石英舟放入工作管内，置于热解炉燃烧区

的第一温区。根据样品类型不同，高温热解炉采用

不同的升温方式，以保证对碘的最优分离效率以及

仪器的稳定性，例如黄土样品采用特定的工作曲线

（罗茂益等，2011）。

捕集器内装入 30~35 mL 的 0.5 mol·L-1 NaOH- 
0.02 mol·L-1 NaHSO3 溶液作为捕集液，热解反应所

释放的碘被载气转移并与捕集液发生化学反应而被

吸收，碘的回收率通过 125I 监测，这一方法对碘的

分离效率高于 95%。由于热解分析系统包含 4 个

炉位，一批可以同时处理 4 个样品，高温热解流程

需要 3~4 h，如果一天运行 2 批，则可处理 8 个样

品，处理效率远高于国际上许多实验室（例如丹麦

Risoe 实验室）所采用的单管热解分析装置（Hou et 
al，2009）。这一优势在分析大批量样品时十分显

著。通过热解分离后，取出 1 mL 的捕集液分装于

10 mL 离心管用于总碘测定。剩余的溶液用于分离

捕集的碘。对捕集液的处理，可采用溶剂萃取法，

或无载体样品制备方法（Hou et al，2010）。标准

样品（表 2）的分析结果与参考值一致性很好，表

明这一方法可靠。

3.3　无载体碘共沉淀分离方法

在低碘含量样品的 129I 分析中，目前国际上普

遍采用稳定碘载体加入法分离样品中的微量碘。该

制样方法十分成熟，适用于具有较高 129I 水平样品

的制备（>10-10），利用这一方法，已经开展了多领

域的研究并取得了系列研究成果。然而对于地球环

境科学和地质学中常见的低 129I 水平样品，往往碘

含量也较低，用常规的方法制备这类样品，稳定碘

载体试剂中含有的微量 129I 掩盖了低 129I 样品中的真

实信号，导致难以应用。因此开发一种适合于低碘

含量低 129I 水平微量样品制备的无载体制样方法十

分重要。

Yiou et al（2004）报道了利用元素碘可与银粉

反应形成稳定化合物，并吸附于银粉上的特点，

分离溶液中的碘，该方法已用于分离小体积海

水（<100 mL）中的碘，但未报道其对碘的分离效率。

我们通过实验发现，对于 30 mL 捕集液该方法的分

离效率小于 30%，因此不适合对低碘含量溶液中碘

的分离。

西安加速器质谱中心 129I 实验室创新性地开发

了低碘含量样品中微量碘的无载体分离制样方法，

该方法采用AgCl与AgI共沉淀实现碘的高效分离，

包括大体积水样离子交换处理后的无载体共沉淀分

离制备，以及固体样品高温热解后的无载体共沉淀

分离制备。这一方法的详细化学流程、可靠性、

化学机理、测量方法、实验条件的优化以及沉积

表 2　不同样品制备方法的测量结果
*

Table 2　Comparation of analytical results of samples prepared by different methods

样品编号 样品信息 制备方法
129I/127I 比值参考值

129I/127I 比值测量值

XA-I090078 Woodward 碘 溶剂萃取法
a) (2.1 ± 0.3)× 10-13 (1.9 ± 0.3)× 10-13

XA-I100148 129I 标准 高温热解法；无载

体共沉淀法
b)

(1.14 ± 0.05) × 10-10 (1.06 ± 0.03) × 10-10

XA-I100149 129I 标准 (1.14 ± 0.05) × 10-10 (1.16 ± 0.08) × 10-10

*
样品经过 5 轮测试，每个样品每轮分析时间为 5 min，测量结果为 5 轮测量值的平均值及 1 倍标准偏差。a）Woodward 碘

用于溶剂萃取法的流程空白制备，加入 2 mg 载体，参考值为美国亚利桑那大学加速器实验室对 Woodward 碘的实测值经普渡

大学标准校正的结果（Biddulph et al，2000）；b）0.1g 碘的标准（Risoe 129I-st1）用高温热解法和共沉淀法制备。

图 5　高温热解炉

Fig.5　High temperature pyrolysis furnace



陈　宁，等：西安加速器质谱中心 129I 加速器质谱分析方法
建立及其在我国核环境示踪中的应用  

                 
111   第 2 期        

物样品分析研究等方面已有详细介绍（Hou et al，
2010）。

这一无载体AgI-AgCl 共沉淀方法的意义在于，

解决了低碘含量样品中超低水平 129I 的分离和 AMS
测定制备技术难题，为利用 AMS 分析核前时代样

品与低污染水平的地质和环境样品中的 129I 提供了

基础技术方法。

这一新的制样方法还打破了我们过去的认识，

即对于 129I-AMS 分析，国际上普遍在化学制样时尽

可能制备较为纯净的 AgI 样品，甚至采用氨水洗掉

可能存在的 AgCl（Buraglio et al，2000）。新方法

应用中，AMS测量 129I/127I比值时，AgI纯度不够（如

AgCl 的存在）并不会影响测量结果。共沉淀方法

已证明是一种可靠的方法，实现了无稳定碘载体的

加入（Hou et al，2010）。

4　129I 在核环境安全监测中的应用

放射性碘与稳定碘具有相同的化学性质，十分

活泼，易挥发到空气中，离子形态的碘易溶于水，

并随水迁移。129I 是核燃料的裂变产物，产生于核

反应堆运行时 235U 和 239Pu 的中子诱发裂变。通常

反应堆运行时，129I 滞留于燃料包壳内，不会释放

到环境中。一旦核设施的核燃料发生泄漏，放射性

碘就很容易释放到环境中并发生扩散。另一方面，
131I、132I、133I 等短寿命核素尽管危害很大，但很快

衰变，如果事故当时没有及时进行检测，则事后将

难以对其进行直接检测。129I 可以作为理想的示踪

剂监测核设施（如核电站）周围环境放射性水平，

评估是否存在放射性污染，还可用于重建 131I 等短

寿命碘和其他放射性核素的环境水平。

欧洲、美国、日本等发达地区的相关研究未发

现核电厂周围有显著的 129I 浓度的增加，这可能归

因于以下几个方面。核燃料后处理厂释放了大量的
129I，造成欧洲核电厂周围的 129I 主要来源于英法两

座最大的核燃料后处理厂的排放，切尔诺贝利事故

在西欧地区的信号以及英国温斯克尔核事故在爱尔

兰的信号被来自后处理厂的强信号所掩盖而难以分

辨。另一方面，大气核爆炸产生的 129I 通过大气扩

散并最终沉降于地表，也掩盖了一定区域内微小来

源的 129I 信号。已有的个别研究表明，我国环境 129I
水平低于欧洲表层环境 2 个数量级及以上（Hou et 
al，2000；李柏等，2005），因而核活动释放出的
129I 信号用超高灵敏度的 AMS 易于分辨。目前我们

实验室正在对我国环境 129I 本底水平进行分析，调

查结果不但对以后 129I 的核安全监测十分重要，并

有助于确定我国环境 129I 的来源。

我们分析了我国一个核电站周围的环境样品，

图 6 所示为这个核电站某排水口附近及距排水

口 2 km、10 km 处表层海水样品的分析数据。所获

得的 129I/127I 比值范围为（0.8~1.1）×10-10，没有发

现这三个采样点有明显的区别。这一结果与中国海

岸（青岛、湛江、厦门、威海）1996—1998 年采

集的海藻样品的分析结果（1.1~4.1）×10-10（Hou 
et al，2000）基本一致，与 1999 年采集的中国青

岛附近海水分析结果 6.1×10-10 无显著差别（李柏

等，2005），也与 2006 年采集的日本北部青森县

附近海水分析结果 0.65×10-10、日本富士湾海水

分析结果 0.86×10-10 没有显著差别（Suzuki et al，
2008）。这说明没有明显可测量的 129I 从核电厂排

放到海水中。129I 为我国核环境安全监测提供了一

种新手段，要全面系统地开展此方面的监测，还需

要对不同类型的样品进行连续采样分析。

129I 除了在环境示踪方面具有重要意义，在地

质年代学中的应用同样具有重要的科学意义。然而

要把 129I 用作地质年代计，必须首先研究清楚测年

的基本参数之一，129I/127I 的初始值，即人类核活动

前的 129I 水平。用于初始值研究的样品的 129I 水平

很低，往往总碘含量也低，传统的加载体制样方

法由于会向样品中引入微量的 129I，因此不适合此

类样品的分析。我们已利用新建立的无载体方法开

展了一些探索工作（Zhou et al，2010；Hou et al，
2010），所分析的 129I/127I 比值比目前报道的海洋沉

积物的初始值高。因此，陆地环境初始值并不是一

图 6　我国一个核电站周围的环境样品 129I/127I 分析结果
*

  Fig.6　Analytical results of 129I/127I atom ratio in environmental 
samples at one nuclear power plant in China

       *
样品经过 5 轮测试，每个样品每轮分析时间为 5min，测量结

果为 5轮测量值的平均值及 1倍标准偏差。采样时间为 2007年 7月，

采用溶剂萃取法制备，海水样品量各 1L，Woodward 碘载体加入量

为 2 mg，海水总碘浓度采用 ICP-MS 分析。
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个容易解决的科学问题，目前这一研究正在进行中。

5　结论

1）129I 作为一种极为重要的放射性核素，可用

于环境示踪研究和地质年代为 2~80 Ma 的地质样品

的年代测定。

2）西安加速器质谱中心 129I 实验室建立了水

样、土壤、植物等不同类型样品的 129I 分析方法，
129I/127I 测量灵敏度为 2×10-14，能够满足日常分析

需求。

3）129I 实验室创新性地开发了低碘含量样品中

微量碘的无载体分离制样方法，解决了低碘含量样

品中超低水平 129I 的分离和 AMS 测定制备技术难

题，为利用 AMS 分析核前时代样品与低污染水平

的地质和环境样品的 129I 提供了基础技术方法。

4）利用新建立的方法分析了我国一个核电站

周边环境的 129I 水平，分析结果与报道的大范围环

境中大气沉降本底水平一致，这说明没有明显可测

量的 129I 从核电厂排放到海水中，其周边环境基本

安全可靠。核前时代的 129I 水平是建立 129I 地质定

年方法的第一步，这一方面的研究正在进行中。
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