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Abstract: Background, aim, and scope Since ‘Age’ has been playing an important role in the research on 
geoscience, geological dating is one of the fields that have attracted plenty of attentions and works. However, 
rare dating methods are available for age range from millions to tens of millions of years and each method has 
its applicability and limitation. Exploring and establishing a new geochronometer, especially an absolute dating 
method, is of great significance for geoscience research. Radionuclide iodine-129 has a long half-life (15.7 Ma). 
This special feature provided a great potential of dating with range of 2 Ma—80 Ma. Since 129I decays 
expoentially with time, confirming the 129I/127I ratio at the preliminary stage of decay is critical to the establishment 
of 129I dating method. Early researches mainly focused on the initial value in marine system, while few studies on 
the terrestrial system are available. Interestingly, some recent analytical results coming from experiments on the 
pre-nuclear 129I level in the terrestrial environment showed difference. Meanwhile, some speculations are evoked 
by these observations and findings. Materials and methods To make a forward step of exploring the initial value 
of 129I on the entire earth surface and of understanding the possible mechanism of iodine isotopes circulation in 

摘  要：129I 由于具有较长半衰期，为 2 Ma — 80 Ma 的地质定年提供了可能，因此，近几十年来，129I 定

年的关键参数“初始值”受到了学术界关注。海洋系统中 129I 初始值研究已较为成熟，并得到广泛认可

和应用。陆地环境的认知有限，但一定程度上暗示了海陆间可能存在差异。由于环境中天然 129I 和 127I 来

源的不同，影响地表碘同位素混合过程的环境因素是讨论陆地 129I 初始值水平的关键，将为以后确定陆

地环境的 129I 初始值提供思路。
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the environment, we reviewed most of the relevant literatures in the past decades. Results 129I initial value started 
from estimations since 1960s. Experimental results in deep sea sediment gave an initial value to be 1.5×10−12. 
This value was widely accepted and applied for geological dating with samples formed in marine phase. 
Investigations on terrestrial environment including analysis of fluvial sediment, lake sediment, lignite, petrified 
wood and loess samples showed variations of the pre-nuclear level, most of the results being higher than that in 
the marine system. Illustrations were made for the indetermination and those unreliable results. Our work on the 
speciation analysis of 129I in loess profile presented the pre-nuclear level of 129I in Chinese loess deposits which is 
still an order of magnitude higher than the initial value in marine. The initial value in the terrestrial environment 
is in suspense, but there seems to be possibility of the clue in formation and possible variation of the iodine 
isotopes in the environment. Discussion Iodine can easily reach to isotopic equilibrium in the marine system, 
the main reservoir on the earth surface. However, it might be difficult for the iodine to transport to the terrestrial 
environment uniformly because of the different sources of 129I and 127I as well as the distance to the sea. These are 
all the possible factors that might influence the composition of the isotopes. Based on the knowledge from early 
studies and some recent observations, authors speculated that the different sources of 129I and 127I, together with 
the lack of stable iodine induced by the depletion of marine-source iodine during the transportation of air mass 
into the inner land, might be the main cause of the 129I/127I level difference between marine and terrestrial system. 
Conclusions Difference in the initial value of 129I in marine and terrestrial system might exists while it is still 
obscure in the terrestrial environment. Clue in the isotopic difference seems possible to be found in the work on 
natural 129I in Chinese loess. Recommendations and perspectives Our speculation about the cause of the iodine 
isotopic difference between marine and terrestrial system remained subjective and arbitrary. The initial value of 
129I in the terrestrial environment and the mechanism of the transportation of iodine isotopes on the earth surface 
need further study. 
Key words: 129I; initial value; geological dating 

129I 是碘元素的唯一长寿命放射性核素。自然

成因的 129I 主要产生于上层大气中宇宙射线与氙

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。因其具

有较长的半衰期（15.7 Ma），早在 20 世纪 60 年

代 129I 研究初期，就有人提出用 129I 进行地质定年

（Edwards，1962）。

由衰变公式（式 1）（韩吟文等，2003）可以

看出，确定衰变初期的放射性同位素比值对于定

年方法的建立至关重要。因此，初始值是近几十

年来人们探索 129I 定年方法的主要研究内容。对于
129I 来说，初始值是指地表环境中天然碘同位素 129I
和 127I 的原子比值（国际上常用 129I/127I 表示环境中
129I 水平），即大气氙和宇宙射线的散裂反应和铀

裂变反应（238U 自发裂变和少量 235U 中子诱发裂变）

生成的 129I 在地表环境达到同位素平衡的 129I 水平。

早期研究认为，相比海洋中的碘通过气态形式（包

括有机质分解释放的形式）向大气中传输的贡献

速率，大气中宇宙成因 129I 的生成非常缓慢，因此

大气和海洋中的碘应达到同位素平衡。那么，整

个水圈在核前时期的碘同位素比值则应是一致的

（Moran et al，1998）。 
R = R0 ∙ e

−λt                                   (1)
式中：R 是经过衰变时间 t 后同位素比值，R0 是同

位素进入封闭体系前的初始比值，λ 是衰变常数。

20 世纪 60 年代，由于检测方法的限制，
129I/127I 低于 10−10 的样品都无法测量，主要通过估

算和推测来认识 129I 初始值。Edwards（1962）早

先估算核前时期海洋中的 129I/127I 在 10−14 水平；

Fabryka-Martin（1984）通过模型计算认为水圈的

初始值应落入（3— 4）×10−12 的范围，并计算出

6.5×10−13（Fabryka-Martin et al，1985）是深海环

境的水平。直到 20 世纪 80 年代高灵敏度加速器

质谱技术的应用，129I 定年方法的研究才得以实质

性开展（Elmore et al，1980）。然而，有关 129I 初
始值的研究工作主要集中在海洋系统中（包括深

层海水、海洋沉积物等），对于陆地环境的了解
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甚少。这限制了 129I 定年在陆地环境中的应用，并

对认知碘同位素在海陆系统中的分布特征带来了

困难。本文综述了近几十年来 129I 初始值研究的进

展情况，并探讨了海陆系统之间可能的差异及其

影响因素。

1  海洋系统中的 129I 初始值

基于碘在海洋中的滞留时间（40 ka）远大于

海水循环时间（1 ka）这一前提（Fabryka-Martin et 
al，1985），人们普遍认为 129I 和稳定碘 127I 在海

洋中可均匀混合并达到同位素平衡。20 世纪 80 年

代以来 Fehn et al（1986）分析了 Cape Hatteras 大

陆坡沉积物中的 129I，发现人类活动以前海洋中天

然成因 129I/127I 为（1.1—1.8）×10−12（图 1）；之

后补充分析南北美洲西岸的四个沉积物钻孔将该

比值修正至 1.5×10−12（Moran et al，1998；Fehn et 
al，2007）。由于人类核活动向环境中释放了大量

的 129I，表层沉积物中的 129I/127I 较深层高 1—3 个

数量级。因此，碘元素在沉积物中的垂向迁移是初

始值相关研究中必须考虑的因素之一。同时，由

于洋底沉积物的沉积速率极低，年代较老（如十几

个百万年）的深层沉积物中的碘随着有机质的分解

以无机态很容易进入较浅层沉积物中，从而使得所

观测到的核前天然 129I/127I 小于真实值。在上述工

作中，学者通过确定四个钻孔中现代人工 129I 向下

迁移的最大深度，并同时确立深层天然 129I 的端元

最大值，最终将 1.5×10−12 定义为海洋系统中天然
129I 初始值（图 1）。该值被广泛接受并成功地应

用于海相沉积系统的定年研究，如油田卤水定年、

地壳热液以及洋底天然气水合物的运动及来源的研

究（Moran et al，1995；Fehn et al，2000；Fehn and 
Snyder，2005；Tomaru et al，2007，2009；Lu et al，
2008，2011）。后人的研究中，Fan et al（2016）
发现我国胶州湾深层沉积物中 129I/127I 与该初始值

水平一致，验证了前人对于海洋系统中碘同位素混

合均匀的认识，尽管两个研究区域（分别位于太平

洋东西两岸）相距上万公里。另外，珊瑚中 129I 的
研究发现，核前时代生长的珊瑚骨骼中 129I/127I 也
与报道的海洋沉积物中初始值吻合较好（Biddulph 
et al，2006；Chang et al，2010），说明海洋系统

中碘同位素的平衡可能不受环境介质的影响，无分

馏发生。

图 1 深海沉积物 129I/127I 深度序列（数据取自 Fehn et al，1986；Moran et al，1998）
Fig.1 Depth distribution of 129I/127I in deep sea sediments (Data adopted from Fehn et al, 1986; Moran et al, 1998)
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2  陆地系统中的 129I 初始值

Szidat et al（2000）报道了俄罗斯核前时期土

壤中的 129I/127I 为 10−12—10−10，美国核前时期动物

甲状腺中的 129I/127I 为 10−12—10−11。

Santos et al（2007）分析了西班牙 Tinto 河流沉

积物中 129I，发现深层沉积物（62 cm 以下）中 129I
含量约为 106 atoms ∙ g−1；假设沉积物中稳定碘含量

为 10 μg ∙ g−1，可得相应的 129I/127I 为 2×10−11。瑞典

Loppesjön 湖沉积物中 129I/127I，其比值的深度分布具

有显著的随深度增加而减小的指数特征（Englund 
et al，2008），129I 水平在深层（21 — 24 cm，对应

1952 — 1935 a 左右）保持基本恒定不变，其同位素

比值为（4 — 7）×10−10。这两个工作所获得的比值

比海洋沉积物中的初始值高 1 — 2 个数量级，研究

者均将其归因于上层人工 129I 向下迁移所致。

Wallner et al（2007）分析了形成于第三纪的

褐煤，其 129I/127I 为（0.6 — 2.1）×10−11。由于该样

品的形成年龄晚于 65 Ma，绝大部分宇宙成因的
129I 应都已衰变至接近甚至小于加速器质谱法的检

测限（10−14）；同时，由煤矿中的铀含量计算可得，

铀裂变贡献的 129I/127I 亦小于 10−14。因此，Wallner
等认为所观测到的较高的 129I 水平可能是铀矿中的

129I 发生迁移或者现代人工成因 129I 污染所致。由

于缺乏该煤层形成的沉积环境的信息，无法明确

该样品的海陆代表性。

Tania et al（2013）分析了采于匈牙利硅化木

中的 129I，比值分别为 1.15×10−12 和 0.63×10−12。

若用海洋系统中的初始值进行计算，可得样品年

龄分别为 8.0 Ma 和 20.2 Ma，这与样品所处的第三

纪沉积层年代（2.6 — 65 Ma）相吻合。由于这些

硅化木是被第三纪古河冲刷埋藏在沉积地层中的

树干经交代作用而成，其测定结果代表了陆地环

境中的 129I 水平，因此该工作从另一角度验证了海

洋系统中的 129I 初始值在该陆相系统中的适用性。

然而，研究发现我国深层黄土（23.5 m 和

63.5 m） 中 的 129I/127I 约 为 2×10−11（Hou et al，
2010）。通过分析洛川和三义庙两个剖面中不同形

态 129I 的深度分布（Luo et al，2013），发现四种形

态的 129I 水平随着深度的增加呈指数迅速降低；两

个剖面底部（60 cm 和 90 cm）难迁移的残余态和氧

化物态的 129I/127I 与上述深层黄土近似，说明碘在黄

土或土壤中的迁移是相对的、缓慢的行为（图 2）。

由此可见，黄土沉积物中的天然 129I 水平有可能为

10−11 水平，但仍需开展系统的工作方可下定论。

图 2 三义庙（a）和洛川（b）黄土剖面不同形态 129I/127I 的深度分布（Luo et al，2013）
Fig.2 Depth distribution of 129I/127I in different species of iodine in loess profile from Sanyimiao (a) and

 Luochuan (b) (Luo et al, 2013)

总的来说，目前对于陆地系统中 129I 初始值，

还没有形成统一的观点，仍需更为系统性的、深

入的研究来获得结论性的认识。

3 129I 初始值海陆差异的探讨

海洋系统中的碘混合均匀，使得 129I 定年在海

洋系统中具有良好的适用性。对于陆地环境而言，

碘同位素的来源以及是否达到同位素平衡即碘同位

素的循环如何，是判断陆地环境中 129I 初始值及定

年适用性的关键所在。

海洋系统一直被认为是地表主要的碘库

（Edwards，1969），其稳定碘（127I）含量显著高于

陆地环境（表 1）。陆地上的大部分碘被认为来自

海洋；海水中的碘可通过飞沫（Sea spray）和气态



第 4 期 范煜坤，等：129I 年代学初始值研究进展 289

DOI: 10.7515/JEE201704001

有机碘（CH3I）的形式进入大气进行扩散传输（Moran 
et al，1998；Muramatsu and Wedepohl，1998）。 对

于 129I 而言，大气中由氙产生的 129I，加上铀裂变生

成的 129I，共同组成地表环境中天然 129I 的主要来源。

天然生成的 129I 与海水、海洋沉积物充分混合达到

同位素平衡。这在太平洋、大西洋和我国胶州湾沉

积物以及太平洋珊瑚的工作中已得到了充分的证

明（Fehn et al，1986；Moran et al，1998；Biddulph 

et al，2006；Fan et al，2016）。由于海洋系统中
129I/127I 很小（10−12），海洋不断的向陆地输送的稳

定碘量的多少，对于陆地环境中 129I/127I 则会有明显

的影响。来自海洋的碘贡献较高时，稳定碘含量较

高，宇宙成因以及非海洋直接输送的有限的 129I 对
其 129I/127I 的影响较小，比值更接近于海洋系统的水

平 1.5×10−12；相反，海洋贡献较小时，环境中稳定

碘含量也较低，从而使比值升高。

表 1 环境中碘的含量（Hu and Moran，2010）
Tab.1 Range of iodine concentration in the environment (Hu and Moran, 2010)

样品类型 Sample type 碘含量 Iodine content 样品类型 Sample type 碘含量 Iodine content
海洋沉积物 Marine sediment 20 — 200 μg ∙ g−1 土壤 Soil 1—3 μg ∙ g−1

海水 Seawater 45 — 60 μg ∙ L−1 淡水 Fresh water 1—6 μg ∙ L−1

海藻 Seaweed 10 — 6000 μg ∙ g−1 陆生植物 Terrestrial plant <1 μg ∙ g−1

早在 20 世纪 60 年代，Edwards（1969）就通

过估算得出，天然 129I/127I 在地表环境中表现为：

上层大气 > 陆地 > 海水 > 海洋沉积物（表 2）。

Fabryka-Martin et al（1985）通过建立模型计算认

为，大气、土壤和生物圈中的 129I/127I 基本一致，但

均略高于海洋。虽然在后来的研究中有人提出，相

比于碘从海洋向大气中逃逸的速率，宇宙成因 129I
的生成是一个缓慢的过程（Moran et al，1998），

但本文作者认为，逃逸至海洋上空大气中的碘传输

至陆地上不同地区的效率可能更为重要，其中影响

此效率的一个十分重要的因素则是与海洋的距离。

随着从海洋上空进入内陆气团的持续运动，碘会通

过干湿沉降不断的消耗，导致到达更为内陆地区

的碘量减小。在早期的研究中，许多前苏联学者均

认为内陆土壤中的碘含量相比沿海地区以及海洋中

岛屿上的土壤要贫瘠，并提到土壤中碘的含量具有

向内陆方向降低的趋势（Zyrin and Imadi，1967；
Safrazbekyan，1970；Magomedova et al，1970；
Irinevich et al，1970）；Låg and Steinnes （1976） 
更是在挪威土壤中直接观测到了这一现象。但同

时，对此观点仍存在过异议：Köhler（1928）认

为土壤中的碘含量与距海洋距离无关；Whitehead
（1973）通过分析英国 23 个土壤样品，发现没有

规律可循的分布。本文作者认为，由于碘具有较强

的挥发性和水溶性，可以在大气中停留较长时间

（15 d，Fabryka-Martin，1984），因此，在讨论土

壤中碘含量与海洋距离时，应在更大的空间尺度

上进行讨论。Låg 和 Köhler 的工作中，采样点距

海洋均在 100 km 以内，可能不具备统计规律性，

无法表达分布趋势。欧洲的两大核燃料后处理厂

Sellafield（英国）和 La Hague（法国）向海洋中排

放的大量 129I 随着洋流扩散到欧洲的几个主要的海

域（包括北海、波罗的海等），使相应表层海水中

的 129I 浓度和 129I/127I 上升 4 — 6 个数量级（陈宁等，

2010）。表层海水中 129I 经二次挥发进入大气进行

传输成为欧洲地区乃至北半球陆地环境中 129I 的主

要来源（Reithmeire et al，2006；Xing et al，2015；
Fan et al，2016）。最新研究发现，土壤中 129I 浓度

和 129I/127I 在 400 km 以内随着与波罗的海距离的增

加而降低（Ežerinskis et al，2016），说明研究区中

来自海洋的碘向陆地传输时受到距海距离的影响明

显，但是否具有普遍性还需要更多数据来验证。

表 2 不同环境 / 介质中自然成因的 129I/127I 估计（Edwards，1969）
Tab.2 The estimated natural 129I/127I in different environment/medium (Edwards, 1969)

平流层
Stratosphere

降水
Precipitation

陆地
Land

海水
Seawater

海洋沉积物
Marine sediment

129I/127I >>2.2×10−12 >2.2×10−12 >2.2×10−12 2.2×10−12 ≤ 2.2×10−12
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此外，环境中碘的含量还与有机质含量有关，

由于碘具有较强的亲生物性，它更易于与有机质结

合（Englund et al，2010；Hou et al，2009）。这也

是海陆环境之间的一个明显差异，海洋中有机质含

量整体高于陆地。但是，有机质富集碘的过程中是

否存在碘同位素的分馏，还未见直接证据。

4  总结

本文从海洋和陆地环境两方面回顾了自然成因
129I 环境水平的研究进展并对影响海陆系统之间 129I
天然水平可能的差异做了推测。早期的研究主要为

理论推算；随着加速器质谱技术的发展，科学家在

20 世纪 90 年代首次确定了海洋沉积物中的 129I 初
始值，并被广泛认可和应用。由于陆地与海洋系统

中自然成因的碘元素是否达到同位素平衡一直缺乏

深入研究，没有直接的证据予以解释；个别研究发

现，碘从地表碘库向陆地上传输时随着距离的变化

存在不一致性，这一结论使得更应将海陆系统中的
129I 初始值及年代测定分开对待。因此，129I 作为定

年工具目前主要应用在海洋系统相关的研究工作

中。近十年来，一些工作报道了陆地环境自然成因
129I 的水平，但是仍不足以获得确凿的结果。我研

究组发现我国黄土中各形态 129I/127I 均高于海洋系

统，是探索陆地系统中 129I 初始值的一次尝试，为

今后相关工作的深入开展提供重要思路和启示。总

之，关于陆地环境 129I 的初始值探索以及海陆间 129I
初始值差异及影响机制的研究还需开展大量工作，

结合前人已有的认识，才能为陆相沉积系统中 129I
年代学提供准确数据。
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