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钡的同位素质谱分析

龙开明 , 贾宝亭 , 刘雪梅
中国工程物理研究院 核物理与化学研究所 ,四川 绵阳　621900

摘要 :实现了亚微克量级钡的热表面电离质谱 (TIMS)测量。铼带经除钡处理后 ,用磷酸作发射剂和稳定剂 ,提

高了钡的采集率、离子流幅度和稳定度 ,当138Ba 的离子流为 (1～3) ×10 - 12A 时 ,137Ba 与138Ba 的同位素丰度比

值的相对标准偏差可达到 0102 %。实验还表明钡同位素分析中的分馏效应不明显。
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　　钡是铀、钚核燃料的高裂变产额核素之一 ,在

核科学、核能工程、环境保护等方面具有重要的研

究价值[1～4 ] 。由于钡与镭具有相似的化学性质 ,

在镭的迁移行为研究中 ,常常用钡代替镭进行研

究[5 ,6 ] 。质谱法分析测量钡的同位素丰度比值具

有精密度较高的特点 ,这对于研究环境样品中的

非天然钡的同位素指纹[7 ]是十分有益的。

1 　实验部分

111 　主要仪器和试剂

MAT2262 型同位素质谱计 ,美国 Finnigan 公

司生产 ,其分辨率为 550 ,多接收器系统由 5 个法

拉弟杯和一个离子计数器组成。质谱涂样装置 ,1

μL 滴样器。

硝酸钡 ,磷酸 ,盐酸 ,AR ,成都化学试剂厂产

品。硝酸 ,BV2Ⅲ级 ,北京化学试剂厂产品。

112 　实验方法

11211 　钡样品制备 　称取适量硝酸钡 ,溶于

115 mol/ L的硝酸中 ,制得钡质量浓度为 01409

mg/ mL的样品溶液 ;同样选用 115 mol/ L 的盐酸溶

解适量硝酸钡 ,制得钡质量浓度为 01563 mg/ mL

的样品溶液。分别保存在石英烧瓶中。

11212 　涂样 　采用传统的液体涂样方式。涂样

电流为 110 A ,先用 1μL 滴样器取 1μL 的钡样品

溶液涂在铼带上 ,然后再涂 2μL 磷酸 ,缓慢加电

流至 210 A ,停留 1～2 s ,缓慢降低电流至 0 A。冷

却后送入质谱计进行测量。

11213 　空白带处理 　在空白铼带中含有少量的

钡 ,需要进行空白带除气处理。在 610 A 的电流

条件下 ,加热样品带 10 min ,使钡本底减小或消

除。实验中试验了盐酸和硝酸两种介质对钡的质

谱分析的影响。结果表明 :盐酸介质和硝酸介质

对钡的质谱分析无明显的差别。无论是硝酸介质

还是盐酸介质 ,钡的离子流在开始时出现快速上

升 ,后又急速下降 ,不易出现随时间变化较为平稳

的离子流。本文选用磷酸作为钡的发射剂和稳定

剂 ,以改进钡的同位素分析实验。

实验测量了 4 个样品 ,每个样品中钡含量为

01409μg ,其结果列入表 1。

表 1 　钡的同位素分析

Table 1 　Anaysis of barium isotope

No1 S (138Ba) / (V·s) N (138Ba + ) total Y (138Ba + )

7 1 52617 9154 ×1010 71455 ×10 - 5

1 4 11011 2157 ×1011 21007 ×10 - 4

3 7 39614 4162 ×1011 31612 ×10 - 4

10 2 46511 1154 ×1011 11204 ×10 - 4

　　注 (Note) :质谱计法拉弟接收器的放大器高阻为 1 ×1011Ω , Y

为离子产额 (Resistance of Faraday cup is 1 ×1011Ω , Y is the yield of

ionization)



2 　结果和讨论

211 　138 Ba + 离子流特性

实验中采用单带结构离子源。138Ba + 离子流

( A) 和带电流 ( I) 随测量时间 ( t) 的变化示于图 1。

从图 1 看出 :

(1) 钡离子峰的出峰电流约为 115 A ,明显低

于不使用磷酸发射剂的出峰电流。说明磷酸可以

作为钡质谱分析的离子流增强剂。

(2) 138Ba +离子流的峰面积大大增加 ,说明磷

酸作为发射剂起到了增强离子流强度的作用。

(3) 138Ba + 离子流的稳定性较好。记录仪上

的图谱是一条光滑 (无毛刺) 、平稳的曲线。说明

磷酸对钡的质谱分析起到了稳定剂的作用。实验

证明 ,采用磷酸体系进行钡的质谱分析是一种较

好分析方法。在测量中 ,138Ba + 离子流为 (1～3)

×10 - 12 A。

(4) 稳定的钡同位素离子流持续时间可长达

6～8 h ,加上前期加电流、等待和仪器调节的时

间 ,钡同位素出流时间近 10 h。

图 1 　138Ba 离子流强度随测量时间的变化图

Fig. 1 　Plots of138Ba + current and filament

current against time

212 　钡同位素丰度比值测量结果

用 MAT2262 热表面电离质谱计测量了钡的

同位素丰度比值 ,同时采集了134Ba ,135Ba ,136Ba ,
137Ba ,138Ba 的离子流 ,由于受接收器个数的限

制 ,130Ba ,132Ba 同位素未测量。

离子流的采集时间为 8 s ,20 组数据组成一个

数据块 (Block) ,共测量了 63 个数据块 ,其中137Ba

与138Ba 的丰度比值的最好的相对标准偏差达到

0102 % ,大部分达到 0103 % ,测量结果列入表 2。

图 2 为钡同位素丰度比值 ( R) 随测量时间 ( t) 变

化的关系图 ,表 2、图 2 中 R78 , R68 , R58和 R48分别

表示137Ba ,136Ba ,135Ba 和134Ba 与138Ba 的丰度比值。

从表 2 和图 2 中未看出明显的分馏效应。

表 2 　钡的同位素丰度比值

Table 2 　Results of barium isotopic abundence ratios

R78 R68 R58 R48

R 01156 1 01109 0 01091 3 01033 4

U/ %( k = 1) 0118 0134 0151 0171

图 2 　钡同位素丰度比值随测量时间的变化图

Fig. 2 　Plots of barium isotopic abundence ratios

against time

3 　结 　论

用磷酸作钡的同位素质谱分析的发射剂和稳

定剂 ,可以较大幅度地提高钡的采集率、离子流稳

定度和离子流幅度 ,是钡同位素质谱分析的较好

方法。目前 ,本实验室已基本建立了一套较好的

钡同位素质谱分析方法。
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Analysis of Barium by Isotope Mass Spectrometry

LONG Kai2ming , J IA Bao2ting , LIU Xue2mei

Institute of Nuclear Physics and Chemistry , Chinese Academy of Engineering and Physics , Mianyang 621900 ,China

Abstract : The isotopic abundence ratios for barium at sub2microgram level are analyzed by thermal surface ioniza2
tion mass spectrometry (TIMS) . Rhenium trips used for sample preparation are firstly treated to eliminate possible

harium background interference. During the preparation of barium samples phosphoric acid is added as an emitting

and stabilizing reagent . The addition of phosphoric acid increases the collcction efficiency and ion current strength

and stability for barium. A relative standard deviation of 0. 02 % for the isotopic abundence ratio of137Ba to138Ba is

achieved when the138Ba ion current is (1～3) ×10 - 12A. The experimental results also demonstrate that the isotope

fractionation effect is negligibly small in the isotopic analysis of harium.
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