
1

核电厂排放的 85Kr 的分析方法及剂量评估

黄彦君

（苏州热工研究院有限公司 环境保护与辐射安全中心 江苏 苏州）

摘要：本文分析了
85
Kr 的性质及其在环境中的迁移行为，对气态流出物和环境介质中

85
Kr

的测量方法进行了总结。研究表明，对核电厂气态流出物和空气、水样品，需要经分离纯

化进行样品制备，并在液闪谱仪上测量。对
85
Kr 的剂量评估方法进行了研究分析，采用目

前我国主流机型 CPR1000、AP1000 和华龙一号的排放源项进行估算，表明核电厂释放的
85
Kr

对公众造成的辐射剂量水平极小。
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Abstract: In this paper, the characteristics and the environmental behavior of

the 85Kr released from NPP were presented, and the analysis methods for 85Kr in

effluent of NPP and the environmental air and water were investigated and

summarized. It was indicated that the most effective analysis method for 85Kr in

the effluent and the low-level air and water should be that based on Liquid

Scintillation Spectrometer (LSC) with a series of separating and purifying

procedures. Meanwhile, by using the dose assessment for typical release source

term for CPR1000, AP1000, and Hualong One, the typical atmospheric dispersion

factor for 85Kr was presented, which indicated that the exposure dose rate for

the public individual is extremely small compared by the dose constraint values

for NPP and that around fuel reprocessing plants.
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1.引言

85Kr 是一种β放射性核素，半衰期 10.752±0.023 年，β射线最
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大能量为 687keV，衰变时同时放出能量为 514keV 的γ射线，分支比

仅 0.435%
[1]
。

85
Kr 可由宇宙射线与大气中

84
Kr 的核反应产生，在自然

中亦可由地壳、海洋中
235
U 等核素的自发裂变产生

[2, 3]
，其在 1945 年

大气中的活度浓度为 0.1μBq/m
3[4]
。

85
Kr 也是核燃料循环中

233
U、

235
U、

239
Pu 的裂变产物，从核燃料循环向环境释放的

85
Kr 远大于自然界产生

的量。在核燃料循环中，由反应堆中燃料元件的破损和缺陷而释放的

量占比不到 1%，绝大部分在乏燃料处理时向环境释放。至 2009 年底，

由于人类活动累计向环境大气中释放的
85
Kr 活度达到 5500PBq

[5]
。随

着人类核燃料循环活动，全球环境大气中
85
Kr 的活度浓度逐年升高。

20 世纪八十年代，欧洲地区大气中
85
Kr 的活度浓度即接近 1Bq/m

3
的

水平
[6]
，至 21 世纪初，北半球大气中

85
Kr 的活度浓度本底水平约为

1.5Bq/m
3[7]
。

在核电厂气态放射性流出物排放源项中，放射性惰性气体排放量

最大。以 CPR1000 机组排放源项为例，
85
Kr 排放量（现实源项）约为

257GBq/a，占总惰性气体排放量（12TBq/a）的 2%。尽管由核电厂释

放的
85
Kr 占整个核燃料循环释放量的份额很小，但目前我国的乏燃料

处理尚未规模开展，核燃料循环排放的
85
Kr 主要来自核电厂；尽管

85
Kr

在核电厂排放源项中所占比例相对较小，但其半衰期要比其他放射性

核素半衰期长得多，因此，在核电厂流出物监测和环境影响评价中均

需对
85
Kr 加以关注。目前我国核电厂对气态流出物中

85
Kr 的分析采用

γ谱测量法，探测限达 10
5
Bq/m

3
量级，无法准确给出实际排放量并评

估其公众辐射剂量，分析方法亟需改进。
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本文将对核电厂释放的
85
Kr在环境中的迁移扩散行为和

85
Kr分析

方法进行调研分析，提出开展核电厂气态流出物和环境空气中
85
Kr 监

测的建议；研究
85
Kr 对公众剂量评估方法，采用典型大气弥散因子估

算核电厂排放
85
Kr 对公众造成的辐射剂量。

2.反应堆中
85
Kr 的产生、排放及环境行为

在反应堆中，
85
Kr 主要通过

233
U、

235
U、

239
Pu 的裂变反应产生，其

中，
235
U 和

239
Pu 的热中子裂变产额分别为 0.00286 和 0.00136

[1]
。反

应堆中裂变产生的
85
Kr 只有不到 1%释放，绝大部分仍在包容在包壳

内，在燃料处理时将释放主要份额
[5]
。

Kr为惰性气体，不易溶于水。1 个大气压力和 30
o
C 条件下每 ml

水对 Kr 的溶解度约为 0.05ml
[8]
。Kr的溶解度随着压力增大而增大，

随着温度升高而减小。通过燃料包壳释放的
85
Kr 进入一回路冷却水后，

最终主要通过气态途径向环境释放。对压水堆，其一回路系统为密封

回路，
85
Kr 主要通过一回路冷却水的下泄和净化产生的废气进入废气

处理系统，经贮存衰变后以气态流出物的形式通过烟囱向环境释放。

研究表明，压水堆核电厂
85
Kr 归一化排放量为 6.29 GBq/(MW(e)·a)

（1974 年统计）
[9]
，较乏燃料处理排放的

85
Kr 要小得多（1970~1997

年间归一化释放量为 6.9~13.92PBq/(MW(e)·a)
[10]
）。

85
Kr 释入环境空气中后，将在大气中迁移扩散。作为一种全球性

的大气污染源，
85
Kr 已广泛分布于大气层中。Machta 等人的研究表明，

在中纬度地区以单一释放源释放的
85
Kr 达到纬流混合的平均时间约

为 30天，达到全球混合平衡的时间为 2 年
[11]
。由于 Kr为惰性气体，
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在大气中不会形成化合物。
85
Kr 在大气的主要衰减因素是其放射性衰

变，亦可通过降水的冲刷作用进入地表而衰减，但全球大气中只有不

足 0.1%进入全球水圈
[12]

。根据某乏燃料处理厂排放检测结果表明，

4mm/h 的降雨量对
85
Kr 的冲刷系数仅为 4×10

-11
s

-1[13]
。在核电厂辐射

环境影响评价的大气扩散计算中，一般不考虑降雨对
85
Kr 的冲刷。

85
Kr 在环境空气中，可通过呼吸等途径进入体内。Kr 在每 ml 人

类血液和脂肪中溶解度约为 0.06ml 和 0.54ml
[14]

。
85
Kr 进入人体后将

对人体造成内照射影响。

3.
85
Kr 的分析方法

3.1 γ谱测量法

由于
85
Kr 衰变时放出的γ射线分支比较小，仅 0.435%

[1]
，且通常

用于γ能谱测量的高纯锗谱仪（HPGe）对γ射线的绝对探测效率较低，

使
85
Kr 的γ谱测量仅适用于较高活度浓度的样品。调研分析几种采用

γ射线测量的文献见表 1。

表 1 基于γ射线测量的
85
Kr 分析方法

Table 1 The analytical method of
85
Kr with gamma ray detection

序

号

探测器及其

性能
样品容器 刻度方法 国家

文献来

源

1

HPGe 探测

器，相对效

率 10%,25%

和 40%

流气式 PVC 马

林杯，体积

11L

提供三种刻度方法，包

括混合气体源刻度、混

合点源刻度以及蒙特卡

罗模拟刻度，40%相对效

日本 [15]
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率HPGE对 85Kr的效率约

为 0.658%

2

HPGE 探测

器，相对效

率 40%

密封型马林

杯，体积 10L

蒙特卡罗模拟刻度，对

85Kr 的效率为 0.635%

捷克、

立陶宛
[16]

3

NaI(Tl)探

测器，对

85Kr 的效率

为 2.45%

密封马林杯，

体积 10L，压

力最大为 5个

大气压

理论估算探测效率，测

量时间为 1200s 时，探

测下限为 34000Bq/m3。

中国 [17]

可以看到，采用γ射线测量的方法主要适用于乏燃料处理厂气态

流出物的监测。假定典型条件下用相对效率为 40%的 HPGE 谱仪进行

测量，其本底计数为 0.02cps，对 85Kr 的效率约为 0.6%，以常压下

10L 样品、测量时间为 5000s 进行估算，则对 85Kr 的探测下限约为

30000Bq/m3。对核电厂烟囱气态流出物排放 85Kr，以 CPR1000 核电机

组排放源项估算(257GBq/a)，则气态流出物中 85Kr 活度浓度约在数百

Bq/m3（单台机组烟囱排放体积在 109m3/a 量级），低于γ射线测量的

探测下限。因而典型情况下γ谱测量法不适于核电厂气态流出物以及

环境空气中 85Kr 的测量。需要注意文献[17]报道采用 NaI(Tl)探测器

的方法，尽管探测效率较高（2.45%），但能量分辨率较差（7%），存

在其他核素或射线的干扰，例如 135mXe 的 526keV 的γ射线和 511keV

的正电子湮灭辐射，对于实际测量可能是不适用的。
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目前我国核电厂对流出物中
85
Kr 的监测采用了γ谱测量方法，即

采用 3L气态流出物样品直接在 HPGe 谱仪上测量。根据经验，典型条

件下（测量时间 5000s）的探测限约为 10
5
Bq/m

3
量级，难以给出

85
Kr

的实际定量结果。国家标准《核动力厂环境辐射防护规定》（GB

6249-2011）规定，对于低于探测限的测量结果按探测限的二分之一

取值，因而将夸大
85
Kr 的排放量，对我国核电厂流出物的排放管理造

成不利影响。因而，现有分析方法亟需改进。

3.2 β射线液闪测量法

由于
85
Kr 衰变时放出的β射线分支比高，且液闪谱仪对β射线的

探测效率高，因而可采用液闪测量法降低
85
Kr 分析的探测限，这要求

对样品中的 Kr进行分离和纯化。经分离纯化后也可采用正比计数器

对β射线进行测量。

气体成分的复杂性和
85
Kr 的低含量水平，使得样品的纯化成为

85
Kr 分析的难点。为了获得可供测量的 Kr 气样品，需要对样品进行

分离和纯化，包括脱水、去除 CO2、去除 O2和 N2等，随后通过闪烁液

吸收，在液闪谱仪上进行测量。一般包括三步流程：

（1）初步分离。

一般通过低温捕集方法吸附气体样品中的 H2O 和 CO2，然后通过

低温活性碳吸附去除 O2和 N2等杂质气体，随后通过加热活性碳实现

Kr的初步分离。

初步去除 H2O 和 CO2方法包括干冰捕集、液氮捕集，增加分子筛

可以对其进一步去除
[18]
，也有直接用分子筛吸附的

[19-21]
，还可以增加
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冷凝线圈进一步去除 CO2

[4]
。初步去除 O2和 N2一般都采用低温活性碳

吸附法。Kitani 和 Takada 研究了不同吸附剂对 Kr 在不同温度下的

吸收率，表明活性碳对 Kr的吸附率要较 5A和 13X 型分子筛好一个数

量级，在常压时-78
o
C 时对 Kr 的吸附效率均大于 100cm

3
/g，而在常温

下（25
o
C）时仅为 10cm

3
/g。也有用采用低温蒸馏方法进行初步分离

的
[19]
。

（2）纯化。

一般通过分子筛或色谱柱实现 Kr 的纯化，去除其中 O2、N2、CH4

等的干扰，并确定 Kr的回收率。Kr的测量一般通过 TCD 检测器进行

测量。目前大部分测量对 Kr的回收率约在 60~90%
[20, 21]

。色谱柱分离

需要综合考虑温度、载气流速、柱长等因素
[18]
。

（3）闪烁液吸收。

在进行分离和纯化后，最终需要由闪烁液吸收。考虑的因素包括

闪烁液的选择、闪烁瓶材质及其泄漏、闪烁液的吸收效率及测量的刻

度等
[21]

。Janssens 等人采用了的
85
Kr 测量方法中，设计了一套通过

压力、温度计校正收集量的方法
[4]
，该方法流程较复杂，不易控制，

且闪烁瓶存在泄漏。Momoshima 等人简化了设计
[21]
，通过色谱柱分离

后的 Kr将直接注入闪烁瓶，从而简化了流程。该闪烁瓶为采用黄铜

螺盖的石英闪烁瓶（人工合成石英），有效地防止 Kr的泄漏；另一改

进就是在计数瓶中放置一层硅胶，有效地加强对 Kr的吸附。为提高

Kr在闪烁瓶的吸收率，Mitev 等人采用了聚碳酸酯浸于闪烁液中，具

有猝灭影响小，计数响应好等优点
[22]
。
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85
Kr 已广泛应用于地下水的年代测定（1~40 年）

[23-25]
。对水中

85
Kr

的分析，其原理与空气中
85
Kr 的分析方法是一致的，只需要在样品采

集前端对水样品增加除气单元。一般情况采用 N2进行鼓泡除气，并通

过加热和冷凝去除其中的水汽。样品需要体积在 200L 以上
[23-25]

。

整体上看，目前对环境空气和水中
85
Kr 的分析，主要采用低温活

性碳吸附、色谱柱分离和液闪测量的方法。其中分离和纯化过程需要

时间约 3~5 小时，空气样品量约为 1000L。以探测效率 60%、回收率

80%、测量时间 1000min、本底计数率 10cpm 进行估算，对
85
Kr 的探

测下限可达到 0.02Bq/m
3
。需要注意，以上文献报道的有关液闪测量

法测量
85
Kr 主要适用于环境空气和水，而核电厂气态流出物的成份比

较复杂，其中包括了其他的放射性惰性气体，例如
133
Xe，如何考虑对

这些造成干扰的气体进行分离和纯化并减少对测量的影响，需要基于

实验开展进一步的研究工作。对气态流出物样品，由于现场采样条件

的限制，可考虑核电厂目前采用的 3L 气体样品。根据估算，在确保

液闪测量探测效率 60%、分离纯化全程回收率为 80%的条件下，采用

低本底液闪谱仪测量，可以使得流出物样品中
85
Kr 的探测限达到

10Bq/m
3
的水平。

（3）其他测量方法

经过分离和纯化的
85
Kr 亦可采用 GM 管、正比计数器、CaF2(Eu)

等测量设备进行测量
[26-29]

，并可实现长期连续监测大气中
85
Kr 的活度

浓度。

近年来，一种基于激光囚禁的痕量分析技术（ATTA）的出现，使
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得分析空气中
85
Kr 的量仅需要数升空气（或数微升 Kr 气体）

[30]
。中

国科技大学、美国 Argonne 国家实验室、德国 Heidelberg 大学和

Hamburg 大学等都建立了该技术方法
[30-33]

。然而该方法非常规方法且

仍需要对空气样品中的 Kr进行分离和纯化。

（4）气态流出物和环境空气中
85
Kr 分析方法的建议

目前国内外对气态流出物和空气中的
85
Kr 均无相关标准。我国核

电厂对气态流出物中
85
Kr的分析采用3L气体样品在HPGe谱仪上进行

测量，探测限过高，无法对
85
Kr 进行定量监测。建议适时开展监测方

法研究，有效降低探测限。采用液闪测量法具有探测效率高，测量的

射线分支比高，分析的样品量可以增大的优点，已用于环境空气和水

中
85
Kr 的分析，因而亦适于核电厂排放气态流出物的监测。但是需要

关注其他放射性惰性气体的干扰。应加强对放射性惰性气体的分离纯

化方法研究，针对其他放射性惰性气体（例如放射性 Xe）的分析，

亦可对其分离和纯化并进行分析，以进一步降低探测限。根据理论估

算，典型条件下对3L气态流出物样品，对
85
Kr的探测限可降至10Bq/m

3

量级。为评估核电厂周围环境空气中
85
Kr 的活度浓度水平，监控核电

厂的异常排放，可适时开展相应监测，有利于核电厂周围环境辐射监

督管理。

4.
85
Kr 的剂量评估

4.1 剂量系数

85
Kr 被认为是低毒放射性核素，这是由于：其衰变放出的β放射

性能量低、γ放射性分支比小；Kr 为惰性气体，不会沉降和参与生
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物过程；进行公众剂量评价时，一般不考虑
85
Kr 的沉降、生物转移，

而仅考虑空气浸没外照射
[34]
。

1972 年，Diethorn 与 Stockho 给出了空气中
85
Kr 的剂量估算方

法
[2]
，包括皮肤外照射和呼吸系统、血液和脂肪的内照射和外照射，

并假定以血液所受
85
Kr 的剂量作为全身剂量，其剂量系数经单位换算

后约为 1.2×10
-11
(Sv/d)/(Bq/m

3
)，其中，主要贡献为γ射线的外照

射，占 98.7%。

1973 年，Snyder 等人根据 MIRD 5 体模估算了
85
Kr 的空气浸没剂

量系数
[35]
，考虑了空气γ射线及韧致辐射外照射、皮肤内的韧致辐射、

溶入体内组织的
85
Kr γ射线及韧致辐射内照射、β内照射，估算了

皮肤、软组织、肺、红骨髓、骨骼和性腺的组织剂量系数。根据单位

换 算 ， 空 气 中
85
Kr 对 人 体 的 全 身 有 效 剂 量 系 数 约 为

1.12×10
-11
(Sv/d)/(Bq/m

3
)，其主要剂量贡献来自γ射线的外照射，

占 80%。

可以看到，尽管
85
Kr 被认为较易溶于人体血液、脂肪等组织，但

空气
85
Kr 浸没时内照射的剂量贡献很小。美国环保署（USEPA）在其

11 号联邦导则（FGR11）和 12 号联邦导则（FGR12）给出的
85
Kr 空气

浸没照射剂量系数均为外照射剂量系数
[36, 37]

。

FGR11 和 FGR12 根据国际辐射防护委员会第 26号报告（ICRP 26）

给出的组织权重因子，估算了放射性核素空气浸没照射剂量系数，其

中
85
Kr 对成人的全身有效剂量系数（皮肤外照射除外）分别为

1.13×10
-11
(Sv/d)/(Bq/m

3
)和 1.03×10

-11
(Sv/d)/(Bq/m

3
)，皮肤外照
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射 有 效 剂 量 系 数 分 别 为 1.12×10
-9
(Sv/d)/(Bq/m

3
) 和

1.14×10
-9
(Sv/d)/(Bq/m

3
)，两个导则给出的系数相差很小。考虑到

ICRP 60号报告将皮肤的组织权重因子定为0.01
[38]
，则FGR11和FGR12

给 出的
85
Kr 的 剂量 系 数 在加 上 皮肤 外 照射 剂 量 后分 别 为

2.25×10
-11
(Sv/d)/(Bq/m

3
)和 2.17×10

-11
(Sv/d)/(Bq/m

3
)，与 ICRP 72

号报告给出的空气浸没剂量系数 2.2×10
-11
(Sv/d)/(Bq/m

3
)相当

[39]
。

可以看到，皮肤所受到的外照射剂量占比大于 50%。

由于 2007 年 ICRP 103 号报告的发布
[40]

，USEPA 拟发布第 15 号

联邦导则（FGR15），对空气浸没剂量系数进行重新估算并取代FGR12
[41]
。

根据文献报道的最新参数估算，
85
Kr 对成人的空气浸没外照射剂量系

数约为 2.07×10
-11
(Sv/d)/(Bq/m

3
)

[41]
，与 FGR11 和 FGR12 号报告给出

的剂量系数相差很小。

ICRP 72 号报告给出的
85
Kr 的浸没外照射有效剂量转换因子均为

2.2×10
-11
(Sv/d)/(Bq/m

3
)

[39]
。该报告将放射性惰性气体划作第 SR-0

类，即认为是非溶性和非反应性的，其给出的剂量系数考虑了外照射

及在呼吸道的内照射（忽略呼吸道的沉积），并且认为主要来自外照

射的贡献。

整体上，对
85
Kr 的空气浸没照射剂量系数，一些权威文献中给出

的参数相差很小，且主要考虑γ射线的外照射。

4.2 核电厂周围空气中
85
Kr 浓度估算

我国目前核电厂的主流机型为 CPR1000、AP10000、华龙一号，

每台机组其正常运行时气态流出中
85
Kr 排放源项（现实源项）分别为
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0.257TBq/a、3.1TBq/a 和 1.78TBq/a。我国核电厂周围 20km 范围内

典型的长期大气弥散因子约在 10
-7
~10

-9
s/m

3
，对一些静风频率高的内

陆核电厂所在区域，其静风频率可能还要高一个数量级。假定
85
Kr 通

过核电厂长期连续均衡排放，按 4台机组运行估算，则典型条件下对

CPR1000、AP1000 和华龙一号机组核电厂周围空气中的
85
Kr 的活度浓

度分别为 0.03~3mBq/m
3
、0.4~40mBq/m

3
和 0.2~20mBq/m

3
，比目前环境

本底水平低 2~4 个数量级。以 1×10
-6
s/m

3
的长期大气弥散因子进行估

算则可分别达到 0.03~0.4Bq/m
3
的水平。

4.3 核电厂周围公众对
85
Kr 受照剂量水平

采用ICRP 72号报告推荐的剂量系数估算公众受到
85
Kr 的空气浸

没照射剂量，对 CPR1000、AP1000 和华龙一号三种类型的机组，根据

典型的大气弥散因子，其排放的
85
Kr 对公众造成的辐射剂量低于

1nSv/a 的水平。整体上看，由核电厂释放的
85
Kr 对公众造成的辐射

剂量极低，几乎可以忽略，比国家标准《核动力厂环境辐射防护规定》

（GB 6249-2011）规定的剂量约束值 0.25mSv/a 要低 5~6 个数量级。

核电厂释放的
85
Kr 虽然总量较大，但经稀释扩散后在空气中的浓

度很低，与乏燃料处理厂排放量及其周围环境中的浓度水平相比是非

常小的。乏燃料处理厂周围空气中的
85
Kr 活度浓度在数千 Bq/m

3
以上，

比核电厂周围环境空气中
85
Kr 活度浓度高出 4个数量级以上

[42]
，需要

对其环境空气中
85
Kr 的监测加以关注。

5.结论

85
Kr 是核燃料循环向环境中释放的重要放射性核素，致使目前环
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境空气中的
85
Kr 活度浓度达到 1.5Bq/m

3
的水平。核电厂释放的

85
Kr

近年来引起监管部门的重视，基于核电厂气态流出物排放量统计和监

控的要求，需要建立有关流出物和环境空气中
85
Kr 的监测方法。本文

对
85
Kr 的来源、排放及其在环境中的行为、

85
Kr 的监测方法进行了调

研分析，研究表明，采用分离纯化技术获得 Kr样品后，可在液闪谱

仪上测量，该方法同时适于环境低本底测量和核电厂气态流出物的测

量。有必要建立相应监测方法和标准，开展我国核电厂气态流出物和

环境中
85
Kr 的监测。

采用我国主要机型 CPR1000、AP1000 和华龙一号机组排放源项和

典型长期大气弥散因子进行了公众剂量估算，结果表明，由核电厂正

常运行释放的
85
Kr 对公众造成的辐射影响极小。
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