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239Pu的紧凑型AMS系统测量技术方法研究

赵庆章, 张文慧, 何 明†, 修诚利, 郭 巍, 李建良, 李康宁, 包轶文, 游曲波, 苏胜勇

(中国原子能科学研究院，北京  102413)

摘要:  随着技术的不断改进，中国原子能科学研究院在前期研制的低能量AMS装置的基础上，又研制了紧

凑型AMS装置。本工作就是基于新建立的紧凑型AMS装置，开展 239Pu的测量技术研究。为了实现 239Pu
的AMS 系统传输，利用 238U系统性研究了剥离气体种类、剥离价态选择、剥离气体厚度、预加速电压与传

输效率的关系，建立了紧凑型加速器质谱装置的 239Pu最佳传输条件；通过系列标准样品和空白样品的测定，

验证了装置测量线性R2=0.999 7，得到了紧凑型加速器质谱对 239Pu的探测限为 0.1 fg。为开展 239Pu在环境、

地质等方面的广泛应用奠定了基础。
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0    引言

239Pu是一种放射性裂变核素，半衰期T1/2=24 110 a，
环境中 239Pu极少量是自然成因的，大部分的 239Pu由
人类核活动产生。人为产生的 239Pu通过 238U俘获中子

和两次 β−衰变生成。全球大气核武器试验向全球环境

中排放了 7.4 PBq的 239Pu ，占环境中人工来源钚同位

素的 90%以上 [1]。239Pu作为放射性核素，主要释放高

能量的 α粒子，对生物体不会造成显著的外辐射照射，

但可能造成内辐射损伤。钚具有极强的亲颗粒性，不易

挥发。陆地环境中，绝大部分的钚保留在土壤中，可用

于量化近几十年土壤侵蚀速率，不足 0.1% 的钚会迁移

至植物中 [2]。利用钚同位素等亲颗粒性进行土壤侵蚀

研究是目前基于质谱技术而量化土壤侵蚀速率和研究土

壤迁移的方法 [3]。测定钚环境水平对辐射安全监控和

评估具有重要意义。同时，240Pu/239Pu原子比携带着明

确的人工核活动来源的指纹信息，可用于区域环境的

辐射溯源和量化来源的比例，评估区域的环境放射性

水平。

目前对于钚的测量方法常用α谱仪，但是由于239Pu
半衰期相对较长，同时由于 α谱仪自身的能量分辨率的

原因，无法区分能量相近的核素的峰，如239Pu(5.15 MeV)
和 240Pu(5.16 MeV)，只能给出 239, 240Pu 的总活度，也

就无法给出 240Pu/239Pu 原子比。另外，也存在样品的

分离纯化和制源要求较高、测量时间较长等短板。尤其

环境样品中水平较低，使用 α谱仪分析测量则需要极大

程度的富集和较长的测量周期 [4]。随着质谱技术的不

断发展，各类质谱仪在锕系核素的分析测量上得到了广

泛的应用，近年来随着技术的不断进步，电感耦合等离

子体质谱 (ICP-MS)的性能和实用性得到进一步提升 [5]。

通过使用改进的高效雾化器提升电离和雾化效率，同时

使用动态碰撞池 [6−7]，使得仪器有更好的灵敏度 [8]。

ICP-MS对于锕系核素的分析也可以达到 fg量级。随着

Pu同位素在环境、土壤侵蚀等方面应用的深入，更低

含量和更小样品量分析是钚同位素测量的新需求，加速

器质谱 (AMS)是目前测量长寿命核素灵敏度最高的核

分析技术，国际上也发展了钚同位素的AMS测量技术，

测量灵敏度可达到 0.1 fg[9]。而随着AMS技术的不断发

展，基于低能量的AMS装置是实现 239Pu测量的有效方

法，中国原子能科学研究院在AMS装置小型化方面取

得了很好的结果，建立了低能量的AMS装置 [10]，尤其

是近年来随着技术的不断改进 [11]，又建立了紧凑型

AMS装置，本工作就是基于新建立的紧凑型AMS装置，

开展 239Pu的测量技术研究。 

1    紧凑型AMS装置介绍及样品制备流程

AMS装置低能量化是AMS发展趋势，基于前期研

制的大气绝缘型 AMS装置验证了端电压 0.3  MV的
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AMS装置可实现 239Pu等锕系核素的高灵敏测量之后，

本工作又研制了结构更加紧凑的低能量串列AMS装置。

总体结构设计如图 1所示。它主要包括离子源、低能静

电分析器、注入磁铁、紧凑型串列加速器、分析磁铁、

高能静电分析器、测量磁铁和探测器。在加速器后设置

三单元四极透镜用以对通过加速器之后的粒子进行聚焦，

以提高束流传输效率。

离子源采用 40个靶位的铯溅射负离子源 (型号：

NS1·1[12−13])，由铯锅产生的铯蒸气经过高温的离子器

表面电离，产生 Cs+流，Cs+经过加速聚焦轰击靶面，

Cs+既用来产生溅射，又附着在靶面表层以降低逸出功，

从而容易溅射形成负离子。离子源台架的工作电压为

-50 kV左右 (可微调与串列加速器端电压进行束流光学

最佳匹配)；离子源后面采用偏转半径为 650 mm、偏转

角度为 90°的球面型双聚焦静电分析器用以对离子的能

量进行选择，在静电分析器后面利用偏转半径同样为

650 mm、偏转角度为 90°的双聚焦二极磁铁对粒子的动

量进行选择，并将离子束送入加速器；加速器采用的是

端电压为 0.3 MV的真空绝缘紧凑型串列加速器 (无加速

管的间隙加速器)，其长度为 1.1 m，相较于 0.3 MV的

大气绝缘型的约 3.5 m长加速器 (由两段加速管组成)，
其长度得到了极大缩小，整套紧凑型加速器质谱仪系统

占地面积约 30 m2，较传统低能量AMS装置面积缩小

1/3~1/2。此外，串列加速器高压端密封在真空环境中，

外壳可以地电位操作，更安全。进入加速器的负离子经

串列加速器的前半部分间隙加速后进入加速器中部剥离

器 (由一小段剥离气体构成)，当负离子穿过剥离气体时，

与这些气体分子碰撞失去电子，变成多电荷态正离子

(此过程同时将分子离子瓦解)后，再利用加速器的后半

部分间隙对正离子进行再加速。根据束流光学计算，为

实现粒子的高效传输，在加速器后设定三单元四极透镜

以便把通过加速器后的粒子送入高能端分析系统。高能

端是AMS排除本底的重要环节，为了满足高质量分辨

需求，同时满足高效传输和紧凑型的特点，将高能端分

析系统设置成 2个二极磁铁中间加 1个静电分析器的方

式。分析磁铁采用偏转半径 650 mm、偏转角度为 90°的
双聚焦二极磁铁，静电分析器采用偏转半径为 650 mm、

偏转角度为 90°的球面型双聚焦静电分析器，测量磁铁

采用偏转半径为 700 mm、偏转角度为 110°的双聚焦二

极磁铁，利用 2个二极磁铁和 1个静电分析器的动量和

能量的选择能力排除掉干扰粒子 (测量 239Pu时，能够有

效排除邻近核素 238U3+的干扰)，最后将要测量的离子

送入探测器，然后对离子进行分析测定。探测器是类

Bragg类型的气体探测器，这种探测器具有电子收集效

率高且有电荷放大功能，可提高探测器的信噪比，非常

适合用于低能量重核素的探测。同时，为了降低重离子

进入探测器时的能量损失，采用 30 nm的 Si3N4膜作为

气体电离室的入射窗。

紧凑型串列AMS的束流光学设计如图 2所示，第

一个静电分析器的像点就是注入磁铁的物点，同样第二

个静电分析器的像点即是测量磁铁物点。注入磁铁可以

排除大量同位素的干扰，紧凑型加速器中的剥离气体可

以瓦解分子同量异位素的干扰，分析磁铁和测量磁铁对

离子进行严格的动量选择，静电分析器对离子进行能量

选择。

样品的前处理分为水体样品的前处理和土壤样品的

前处理。这里以水样为例子展开说明，由于在酸性环境

下 Pu离子不易吸附在容器的表面，所以将样品存储在
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图 1    AMS系统结构示意图
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容器之前调节酸碱度 pH为 1~2，示踪剂 242Pu应在酸化

后加入，就不会导致示踪剂的水解，环境水体样品中

Pu的含量远远低于其他环境样品，因此会采用大量的

样品以满足仪器设备的检出限，故处理环境水体样品的

时候会使用共沉淀的方法 [14]。

根据样品的体积加入适量 (0.5~4 mL)质量分数为

7%的 TiOCl2溶液，搅拌 3 min，用浓NH3·H2O调节溶

液pH至7~8，形成白色沉淀。搅拌20 min， 静置5 min，
在 3 500 r/min转速下离心 5 min，收集沉淀。在强酸性

环境下，Ti4+易水解形成TiO2+(钛氧离子)，在pH>0.5时，

水合氧化钛 (HTiO)胶状沉淀开始生成，锕系元素在中

性或碱性状态下易生成胶状氢氧化物。使用浓

NH3·H2O调节溶液 pH至 7~8，其作用是大量的NH4
+为

抗衡离子，可减少氢氧化物对其它金属离子的吸附，并

且存在大量的电解质促进胶体沉淀的凝聚，可获得含水

量少、结构紧密的沉淀。目前此种方法 Pu的回收率在

95%以上。用 10 mL超纯水洗涤沉淀 2次，离心收集沉

淀，用 2~10 mL浓硝酸溶解沉淀，然后用超纯水调整

为 8 mol/L HNO3体系。由于 Pu的氧化态的不同，其化

学行为有着很大的差异，因此 Pu在分离和富集的过程

中需保持单一的氧化态，加入 3 mol/L的NaNO2调节锕

系核素的化学价态，调节为四价的 Pu，充分反应后，

静止 30 min待用。目前用层析柱来萃取分离环境中的

Pu是常用的方法，因为其具有分离时间短、操作容易

和实用性强的优点，所以把沉淀溶解后的溶液通过

TEVA树脂和UTEVA树脂，在 8 mol/L HNO3介质条件

下，TEVA树脂对四价的 Pu、Np、Th具有较高容量因

子 (K>10 000)和较强的吸附能力，而对Am(K<10)容量

因子小，吸附能力弱，Am会穿过树脂。在低酸度下，

Pu和Np的溶量因子较低，因此可用 0.1 mol/L的HCL+
0.01 mol/L的 HF溶液洗脱树脂上吸附的 Pu和 Np，在

8  mol/L  HNO3介 质 条 件 下 UTEVA树 脂 容 量 因 子

(K>100)，确保U的去除。详细制样过程参见文献 [15]。

分离过后经过再共沉淀步骤，蒸干样品，1:1质量

混合银粉，用压靶器把粉末样品压入靶锥，装入离子源

待测。 

2    239Pu的AMS系统传输条件研究

为了实现微量核素的AMS测量，通常利用被测核

素的稳定同位素进行AMS系统的传输条件研究。但是，

由于 Pu含量极低且没有稳定同位素，实验采用和其质

量非常接近的 238U来进行AMS系统传输条件研究，在

天然铀中 238U占 99.274%，因此，利用更容易进行测定

的 238U离子 (束流强度可通过转动靶位置实现自由调

节)进行AMS系统的传输条件研究。 

2.1    238U的AMS系统传输

铀和钚的电子亲合势都较小，对于电子亲和势小的

元素，需要用氢、氧或者氮化合物形式引出离子。因此，

此研究将样品制备成氧化铀或氧化钚的化学形式并与氧

化铁和银粉混合后装入离子源的靶锥中。这些样品在铯

溅射负离子源中电离成负离子，经引出和预加速后进入

低能端静电分析器，并经低能静电分析器的能量选择后，

利用注入磁铁将 238UO−注入到加速器，加速器端电压

设定为 0.24 MV，利用氦气作为剥离气体将 238UO−剥离

成不同电荷态的原子正离子，这些正离子经加速器第二

段加速间隙再加速后，利用高能端分析磁铁选择剥离概

率最高的 3+的 238U，然后再利用高能静电分析器和测

量磁铁对 238U3+进行能量和动量的选择后，将 238U传

输到最后的法拉第筒，由此完成238U的AMS系统传输。

在利用 238U完成紧凑型AMS装置的模拟传输条件优化

后，利用式 (1)调节三块磁铁的参数后，即可测量
239Pu： 

B239 = B238×
(
m239/m238

)1/2
, (1)

其中：m238、m239分别对应 238U、239Pu的原子离子或分

子离子的质量；B238、B239分别为 238U、239Pu的原子离

子或分子离子在磁场中偏转的磁场参数。 

2.2    238U的优化传输条件研究

1) 剥离气体选择

对于小型AMS系统，由于离子能量低，对于重离

子 (如 239Pu)测量时，角度离散和能量离散成为限制其

测量性能的重要因素。

相同入射方向的负离子在穿过剥离气体时，离子运

动方向的角度有一定的分布，即所谓的角度歧离。角度

歧离越小越有利于离子的传输。用角度偏转的均方值来

表示角度的歧离程度。角度偏转的均方值为 
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θ2 =
2πZ2

1Z2
2e4

E2
(NL) ln

a0E
e2Z1Z2

4/3 , (2)

其中：Z1和 Z2分别为入射离子和剥离气体靶的原子序

数；e为电子电荷；E为离子能量；NL为单位面积的靶

原子数，与靶的厚度关联；a0为波尔原子半径；L为靶

的厚度。

而关于角度歧离 (θ)的计算公式有很多，其中相对

简单而广泛应用的为Highland的公式 [16]，其角度歧离

(θ)为 

θ =
12.5Z1

2E

√
L
LR

[
1+0.125log

(
L

0.1LR

)]
rad , (3)

L、LＲ 分别是散射体的质量厚度 (g/cm2) 和辐射长度

(g/cm2)。
初始能量为 E的离子穿过厚度为 L的介质后能量

E'为 

E′ = Ee−
L

LR， (4)

当介质厚度 L=LR时，离子在介质中损失的能量减低至

原初能量的1/e，LR称为介质的辐射长度。

经过低能端静电分析器选择后的具有相同能量的负

离子，在经过间隙加速后，穿过剥离气体，离子的能量

损失不相等，这就是所谓的能量歧离，能量歧离也不利

于加速器质谱的离子高效传输，能量歧离的Bohr理论

估算能量歧离的大小 (δ)，其值由下式给出： 

δ ≈
(
4πZ2

1 e4NZ2L
)1/2
。 (5)

由式 (5)可见，对确定的入射离子和气体剥离靶系

统，能量歧离的Bohr理论值随靶厚度的平方根而增加，

而与入射离子的能量无关。在低能量下，对于多种已有

的剥离气体种类 (氩气、氮气、氦气等)，我们可以预测

氦气较好。氦气除了能降低离子的角度歧离和能量歧离

外，氦在元素周期表中是电离能 (25 eV左右)最高的元

素，氮的电离能是 15 eV左右，氩的电离能是 16 eV左

右，这就使得离子在氦气中的电子俘获概率比氮气和氩

气等其它气体低，而其电离截面和其它气体基本相

同 [17]。离子能量不变的前提下，利用氦气作为剥离气

体，可以提高离子的传输效率。故本文实验中使用氦气

为剥离气体。

图 3为 238U穿过氦气时各电荷态的分布概率与能量

的关系，可以看出 238U离子能量为 0.3 MeV时 3+电荷

态的电荷态产额达到 45%，这为重核素的小型化AMS
高效测量奠定了基础。

2) 剥离气体的气压优化

剥离气体压力的高低代表剥离气体的厚度，剥离气

体的厚度与粒子剥离的电荷态分布、粒子的角度歧离和

能量歧离有关，这些因素影响粒子的传输效率。因此，

为了实现较高的传输效率，需要选择合适的剥离气体厚

度。对 238U的计数率与剥离气压的关系进行了实验测

定，测量结果如图 4所示。从结果可以看出剥离气压与

离子传输效率有着很强的关联性，在从地电位输入紧凑

型加速器端部剥离气体输入压力为 45 ×105 Pa(高气压起

到绝缘作用)时 238U的效率为最佳，因此对于 239Pu测
量时从地电位输入紧凑型串列加速器端部剥离气压选择

为45×105 Pa。能够有效排除分子本底干扰(如238UH3+等)。
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3) 预加速的优化设定

为进一步提高锕系核素的传输效率，同样利用
238U对预加速电压进行了优化研究，结果如图 5所示。

可以看出，预加速电压与 238U的探测效率有很大关系。

这是因为只有预加速电压和加速器电压达到最佳配合

时 238U才能被聚焦至剥离管的中心位置，从而使 238U
的传输效率达到最佳；而如果预加速电压过高或过低都

会使束流聚焦到剥离管中心位置的前面或后面 (按照束

流传输方向)，同时由于 238U具有较高的粒子发散度，

它对束流的聚焦位置更加敏感，从而使得效率有很大的

变化。实验结果表明，在预加速电压为 42.5 kV时 238U
的测量效率达到最佳，因此，对于 239Pu测量时采用的

预加速电压也为42.5 kV。 
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3    239Pu的探测限
 

3.1    粒子探测技术

239Pu的低能量探测是AMS小型化的关键。在保证

测量灵敏度的前提条件下，由于加速器的电压越低越有

利于AMS装置的小型化，故本项目研制的AMS装置
239Pu的能量不到 1 MeV，而要实现在这样低能量下
239Pu的测量，粒子探测器的研制就尤为重要。为此研

制了特别适合低能量重离子测量的类布拉格型的探测器。

整体的结构设计为氮化硅膜窗口贴在窗口盖上，内部探

测室是一个直径为 20 mm的圆柱形空腔，阳极是 7 mm
的圆角紫铜面，这样的设计有效降低电容 [13]。在将探

测器外壳设置为地电位、阳极设置为 500 V的情况下，

得到了如图 6所示的电场分布模拟结果。模拟结果显示

电场呈现梯度分布，阳极附近的电场强度比入射窗口处

的电场强度高约 20倍，这使得探测器在阳极附近处于

正比区工作。这样的设计可以更多地收集入射窗附近的

电子，探测器介质用的是 16.0 hPa的高纯 (99.99%)异丁

烷气体，并实现适当的信号放大。实验利用此探测器对

能量约为 1 MeV的 239Pu进行了测量，同时利用系列

239Pu标准样品和空白样品分别进行了测定，测量能谱

图如图 7和图 8所示，对比标准样品和空白样品的能谱

可以明显看出探测器能很好实现 239Pu离子的测定。
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3.2    239Pu的探测限

对于没有稳定同位素的核素来讲一般通过探测限来

表示AMS系统对此核素的测量灵敏能力。由于钚没有

稳定的同位素，为了实现 239Pu的定量，实验利用
242Pu作为内标载体，通过测量 242Pu和 239Pu比值来测

定，并根据 242Pu内标载体的含量即可实现 239Pu含量

的测定，同时为了实现样品的载带，需要利用铁离子通

过共沉淀方法进行样品的制备。为了得到 239Pu的探测

限，需要利用 239Pu和 242Pu已知含量的标准样品与载

体 242Pu含量已知且没有 239Pu的空白样品共同进行测

定。首先换上 239Pu/242Pu标准样品，调节AMS系统将
242Pu3+粒子送入探测器，并进行系统优化使得 242Pu的
计数率达到最大，并记下系统的参数；然后调节AMS
系统将 239Pu3+粒子送入探测器，并对注入AMS系统进

行优化，使得 239Pu的计数率达到最大，并记下系统参

数；交替改变AMS系统参数对 239Pu和 242Pu的计数率

进行测定，得到 n242/n239的比值并与标称比值 (N242/N239)
进行对比。实验对三个标准样品进行了测定，标准样品

的数据和测量数据列于表 1和图 9，显示测量结果和标

称值在误差范围内完全符合，表明 239Pu和 242Pu具有

相同的测量效率，验证了装置的线性R2=0.999 7。在此

基础上对空白样品进行了测量，测量结果也显示在表 1
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当中。利用空白样品中加入的 242Pu载体的质量 (m242)、
测量空白样品中 239Pu和 242Pu的计数率 V239、V242 。利

用式 (6)即可得到 239Pu的探测限 (L239)为0.1 fg。 

L239 = m242×
V239

V242
×

(
n239

n242

)/(N239

N242

)
。 (6)

 

4    总结和讨论

本工作研制了紧凑型AMS装置。基于研制的紧凑

型AMS装置通过剥离气体种类、电荷态的选取、剥离

气压的优化设定、预加速的电压优化选择等的系统研究，

建立了 239Pu AMS系统的高效传输条件，为了实现低能

量高灵敏 239Pu的测定，研制了适用于低能量 239Pu测
量的类布拉格型探测器 [13]，实现了能量为 0.96 MeV的
239Pu测定，并通过分子本底和邻近质量核素的本底排

除实现了 239Pu的高灵敏测定；通过以上研究并通过系

列标准样品和空白样品的测定，得到了原子能院研制的

紧凑型AMS装置对 239Pu的测量灵敏度达到 0.1 fg。这

些研究结果表明，对于 239Pu而言低能量AMS装置是实

现 239Pu测量最有效的分析装置，它在传输效率、系统

稳定性和测量灵敏度方面均优于能量较高的AMS装置，

显示出低能量紧凑型AMS装置在 239Pu测量方面所具有

的独特优势。随着 239Pu在环境、地质等领域研究的推

广，本工作研制的AMS装置所具有灵敏度高、结构紧

凑、占地面积小、运行成本底、操控简单等优点，将使

其在相关 239, 240, 241Pu研究发挥广泛应用。

 

表 1    239Pu/242Pu系列标准样品数据及测量结果
 

样品制备数据 样品测量数据

样品 239Pu的质量/fg 242Pu的质量/fg 239Pu/242Pu 核素 计数率 测量时间/s 239Pu/242Pu

1# 54.17 1 150 (4.71±0.24)×10−2

239Pu 0.31 100

(4.92±0.81)×10−2

242Pu 4.43 30
239Pu 0.24 100
242Pu 4.81 30
239Pu 0.16 100
242Pu 4.26 30

2# 10.52 1 090 (9.65±0.52)×10−3

242Pu 38.54 20

(8.86±1.12)×10−3

239Pu 0.34 100
242Pu 28.20 20
239Pu 0.31 100
242Pu 20.16 20
239Pu 0.15 100

3# 5.28 1 150 (4.59±0.25)×10−3

242Pu 44.05 20

(4.38±0.69)×10−3

239Pu 0.18 100
242Pu 37.38 20
239Pu 0.14 100
242Pu 28.00 20

空白样品 0.10 1 070

242Pu 15.56 20

(1.22±1.25)×10−4

239Pu 0 200
242Pu 24.36 20
239Pu 1 200
242Pu 31.54 20
239Pu 1.00 200
242Pu 37.88 20
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图 9    239Pu系列标准样品测量值与标称值的关系图
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The Measurement Technology Method of 239Pu with the
Developed Compact AMS System

ZHAO Qingzhang,  ZHANG Wenhui,  HE Ming†,  XIU Chengli,  GUO Wei,  LI Jianliang, 

 LI Kangning,  BAO Yiwen,  YOU Qubo,  SU Shengyong

(China Insititute of Atomic Energy, Beijing 102413, China)

Abstract:  With the technology improvement, a compact Accelerator Mass Spectrometry (AMS) device has been developed
by China Institute of Atomic Energy on the basis of the low-energy AMS device developed earlier. The measurement method
of 239Pu was investigated with newly established compact AMS device. In order to establish the 239Pu transport with the AMS
system, the relationships of the transmission efficiency with the type of stripping gas, the selection of charge states, the thick-
ness of stripping gas and the pre-acceleration voltage were systematically studied by using 238U, and then the optimized condi-
tions of 239Pu measurement with the AMS system is established. It is verified that the linear R2 of the device is 0.999 7 and the
detection limit of 239Pu is 0.1 fg through a series of standard samples and blank samples. It lays a foundation for the wide ap-
plication of 239Pu in environmental and geological fields.
Key words:  compact AMS; 239Pu; study of the measurement technology
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