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柴达木盆地盐湖环境中
超铀元素的分布特征

`

韩凤清 黄麒 梁青生 刘建华 刘书田 十

(中国科学院盐湖研究所 西 宁 8 100 0 8)

(中国原子能科学研究院 北京 10 2 41 3)

提要 1 993 年采用
a 谱仪和大面积屏栅电离室对柴达木盆地盐湖水

、

地 下水
、

河水以及地

表和两个钻孔沉积物中的 U
,

Pu 和 A
n l
进行了测定

。

结果表明
,

各类水样中
2 3 9

Pu (含
’ 40 Pu

,

下

同 )的平均含量高出表层海水约 1 00 0倍
,

其239 Pu / 2招 u 的活度 比在 .0 00 !一0
.

53 0 之间 ; 两钻孔

沉积物中
’ 39 Pu 的平均值分别为 4

.

9 土 o
.

s m B q / g 和 2 4 士 0
.

s m B q / g
,
之39 P u / 2, s u 的活度比为

0
.

141 和 0
.

08 8
,

由此探讨了 U
,

P u 和 A m 的分布特征
、 ’ 3,

Pu / ’ 招 U 比值的变化规律以及沉积物和

水中 Pu 的来源
。

关键词 超铀元素 分布特征 Pu 的成 因 柴达木盆地

学科分类号 P5 97

超铀元素
,

尤其是 U
,

Pu 和 A m 为半衰期较长和放射性强度很高的元素
,

其对人类放

射性危害极大
,

因此 国际卫生和环境保护组织对超铀元素的研究是非常重视的
。

此外
,

Pu

是研究海洋与湖泊的沉积过程
、

水体演化和混合作用很好的示踪元素
。

目前对海洋 (M as a n o b u ,

1 9 8 7 )
、

海洋潮间带沉积物 (M o rri S 。 r a z
,

19 9 6 )
、

人体 ( T叮 lo r,

1 9 9 5 )
、

湖泊 ( J o s hi
,

19 9 5 )
、

树轮 (Ga err
c ,

19 9 5 )和空气 ( K o l b
,

一9 9 6 )中超铀元素的分布及其分

析化学方法 ( H o lm 。 t a z
,

19 7 9 ; 彻沈
rt 。 r a z

,

一9 8 2 )做 了比较详细的研究
,

而对大陆盐湖

中超铀元素的研究很少
。

近年来作者对柴达木盆地各种水体
、

地表和钻孔湖相沉积物中 U
,

Pu 和 A m 等重放射

性同位素的分布特征及其来源进行了系统研究
,

这对探索 自然界核反应形成 的同位素的

分布与变化以及了解核试验对高原湖盆的污染程度均具有重要的意义
。

1 研究方法

L l 样品来源

盐湖卤水样取 自察尔汗
、

大柴旦和朵斯库勒等盐湖
; 河水样取 自格尔木河

、

香 日德河
、

鱼卡河和阿拉尔河
; 地下水取 自朵斯库勒和昆特依盐湖区地下淡水

; 钻孔沉积物取 自孕斯

库勒 盐湖 ZK2 605 孔和昆特依盐 湖 Z K3 2 08 孔
; 大柴旦温泉沟包括水样 和碳酸盐泉华样

品
。

以上样品的取样位置见图 1
。
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工
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I V
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昆特依盐湖
; V

.

查 汗斯拉图盐湖
;

l V
.

朵斯库勒盐湖

1
.

2试剂和仪器设备

所用的化学试剂均为优级纯
,

所用的标准溶液和示踪剂由英 国放射化学 中心和美 国

南加州大学提供
。

测定超铀元素放射性活度的仪器有
:

)l 带 102 4 道分析器的四路 “ 谱仪
;

2) 大面积屏栅电离室
。

1
.

3 样品的预处理和核素的分离与纯化

10 5 Co 烘干
,

在 6 0 0Ca 下灰化 6 0而
n ,

取样 3 0 9 加示踪剂
,

用浓 H N O 3 +
HF

+ H C l o 4
分

解 ; 石膏和碳酸盐取样 2 59 加示踪剂后用稀 H O 分解
; 石盐取样 1 0 0 0 9

,

用去离子水溶解
,

弃去水不溶物后加示踪剂
; 水样加示踪剂后用 Fe (O H )

,

共沉淀法富集超铀元素
。

元素的分离和纯化按 Ro be rt 等 ( 1 9 8 2) 和 H ol m 等 ( 19 7 9) 的流程进行
。

按上述文献中

步骤进行严格细致的操作
,

一般都能满足用萃取点滴法制备 a 薄源的纯度要求
。

L 4 a 薄源制备及测量

将已纯化好的含 U
,

Pu 和 A n l 的溶液蒸干
,

用稀硝酸溶解
,

转人离心管中
,

用稀氨水调

溶液的 pH, U 溶液为 3
.

5
,

A m 为 4 ;

Pu 为 lm ol / L 的 H N O
3 ,

然后分别加 0
.

sm of / L 的 T T A ,

二甲苯溶液萃取
,

有机相与水相体积之比为 2 / 3
,

萃取 5而
n 取有机相点到不锈钢片上

,

灼

烧成 a 薄源
,

供多道 “ 谱仪测定核素的放射性活度
.

测定时间
:
U 源为 2 0 0 0而

n ,

Pu 和 A m

源为 3 0 0 0mi
n 以上

,

视源的强弱而定
。

1
.

5 大面积屏栅电离室测定超铀元素

为保证研究结果 的可靠性
,

还采用大面积屏栅 电离室对盐湖沉积物中的超铀元素进

行了测定
,

该方法与夏益华等 ( 1 9 8 5) 的测定方法大体一致
。

2 研究结果
Z K 2 60 5 和 ZK3 2 OS 孔沉积物

、

各类水体及大柴旦温泉沟石灰华中超铀元素的测试结

果列在表 1
,

2
,

3 中
。

表 l 括号中的数据是用大面积屏栅电离室测定的
,

它与多道 a 谱仪测
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定的结果在误差范围内是一致的
,

表明测定结果是可信的
。

表 2 大柴旦温泉沟石灰华中u 和入的含 t (m B q / g )

T a b之 C o n et n t (m B q / g ) o f U na d Pu in atr
v e rti ne f r o m Ho S--t P ri n g (五 l】ly

,

E冶c出 d an

岩性 23 8U 23 9

Pu
238

Pu
2 39

Pu /
2 3名U

石灰华

石灰华

石灰华

石灰华

平均值

18士 0
,

9

2 2士 1
.

1

56士 2
.

8

2 1士 1
.

3

2 9 土 2
.

0

5
.

0 士 0 7

5
.

4 土 0
,

7

15
.

0 士 2刃

14
.

0 士 2刀

9夕 土 2
.

0

0
.

30

0 2 0

0
`

50

0
一

40

0 3 5

0 2 8

0
,

2 5

0之7

0石7

0 3 4

表 3 柴达木各水体中u
,

T h
,

^ m
,

汽的含 t (m B q / L )

T a b 3 C o n et n t (m B q / L)
o f U

,

Th
,

A 刀 1
na d Pu W a et rs

地点 水型
2 38U

232

Th

in Q ai d a l n B as in
, s

23 9

Pu
2 4 1六币 1 2 39

Pu /
238 U

察尔汗

察尔汗

察尔汗

孕斯库勒

孕斯库勒

大柴旦

小柴旦

溶洞水

盐湖水

老卤水

盐湖水

盐湖水

盐湖水

盐湖水

5名士 0
.

5

4 58土 2 3

4 9 0士 2 5

53 8 0土 2 7 0

4 0 8 0土 2 0 4

3 1 10士 15 0

6 7 2士 4 0

平均值

香 日德

冷湖镇

阿拉尔

孕斯库勒

鱼 卡

大 柴旦

格尔木

河 水

井 水

河 水

井 水

河 水

温泉水

河 水

2 0 2 8士 10 1

5 2 9士 2 6

5 7 3士 2 8

8 0 6士 3 1

3 0 2士 2 1

1 58士 1 3

74土 7

0
.

7 2士 0
.

1 1

1
.

2 0士 0
.

1 5

0 3 5士 0
.

10

0 4 0士 0刀9

0 2 3士 0
.

0 7

0万8士 0
.

1 1

4 3土 5

3 0士 0
.

4

1
.

4士 0
.

2

0 2 7士 0
.

1

0
`

9 2士 0
.

2

4石士 0石

3
.

2士 o j

2
.

4士 0 4

3
.

1士 0 4

2之6士 0
,

2 7

0
.

5 3 4

0刀 12

0
.

0 3 4

0
.

0 0 1

0 0 0 2

0 0 0 1

0
.

0 14

0
.

0 8 5

0
.

0 3 7

平均值

4 9 8土 2 4

4 2 0士 2 5

3
.

1土 0
.

3

5 7 士 0
.

5

16
.

7士 1
.

5

4石土 0
.

5

9
.

1士 0名

3
.

0士 0 3

9石土 0
.

8

7泌士 0石

19
.

7士 2

2
.

1士 0
.

3

9
一

2士 0
.

9

7
一

6土 0石

6
.

5 土0
.

6

6
.

7 士0
.

6

3
.

5 士0
.

4

7
.

9 土0
一

8

0
.

0 0 4

0 0 1 1

0
一

0 2 5

0
.

0 4 1

0
.

0 9 1

0
.

0 0 7

0
.

0 3 1

2
.

1 柴达木盆地超铀元素的分布特征

2
.

1
.

1 柴达木盆地各类水体中超铀元素的分布特征 从表 3 中可见
,

盐湖卤水中的 Th
含量在 0

.

2 3一 l
.

Zo m B q / L 之间
,

平均为 0
.

5 8 土 o
.

l l m B q / L ; ” ` U 含量在 5
.

8一 5 3 8 om B q /

L 之 间变化
,

平均为 2 0 2 8 士 l o lm B q / L ; ” ,

九 含量在 3
.

0一 16
.

7m B q / L 之间
,

平均值为

7
.

4 士 o
.

6m B q / L ; ’ 4 ,
A n l 的含量在 0

.

2 7一4
.

sm B q / L 之间
,

平均为 2
.

2 6 士 o
.

2 7m B q / L ;

2, g

Pu /
2, S

U 的活度 比在 0
.

0 0 1一 0
.

5 3 之间
,

变化很大
。

淡水 中 u 含量在 7 4一 s o 6m B q / L 之 间
,

平均为 4 2 0 土 2 5m B q / L ; ” ,

Pu 含量在 2
.

1一

19
.

7m B q / L 之间
,

平均为 7
.

9 士 o
.

s m B q / L ; ” g

Pu / 2 , , u 活度比平均值为 0
.

0 3 1 ; 2 4 1
A m 含量

低于检测限
。

M as na
o bu( 19 87) 对西太平洋和东印度洋表层海水中的

’ 39 Pu 进行了测定
,

其

值在 4一 7 ( x 10
一 ’

)m B q / L 之间
,

而 日本海表层水的
” ,

Pu 在 10一 3 4 ( x 10
一 ’ )m B q / L 之

间
,

可见柴达木盆地各类水体中的
2 39 Pu 含量 比大洋表层海水高出 1 000 倍左右

。
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2 . L2大柴旦温泉沟超铀元素的分布特征 大柴旦温泉沟温泉水的温度为 0 7℃
,

其中

的氖 含量低于 o
.

59 B q / L
,

推断 该温泉水为深部断裂带溢出的地下水
。

温泉水 中
’ 38 U

,

2, ,

h
,
” 8

助 的含量及 2, 9

几 /
2, s

u 的比值见表 3
。

石灰华中的” ` u 含量在 15一 5 6m B q / g 之 I’gl
,

平均 为 2 9 士 2
.

om B q / g ; ” g

Pu 的含量在 5
.

0一 1 5
.

o m B q / g 之间
,

平均为 9
.

9 士 2
.

om B q / g ;

239 Pu / “ 3 8U 的活度 比平均值为 0
.

34 (表 2)
,

该值比温泉水中高 3 倍多
,

显然石灰华中的
2 39 Pu

除来源于温泉水本身之外
,

约有 2 / 3 来源于核试验产物
。

2
.

L 3 盐湖钻孔沉积物中超铀元素的分布特征 Z K2 605 孔位于柴达木盆地西部孕斯

库勒盐湖干盐滩上
,

井深为 7 00
.

4m ; ZK3 208 孔位于柴达木盆地西北部昆特依干盐湖中心
,

井深为 5 0 0
.

9m
。

ZK2 6 0 5孔沉积物中
“ , `

U
, ” g

Pu
, 2, S

Pu
, 2, g

Pu /
2, SU 和

2, S

Pu / “ , g

Pu 均值比 ZK3 2 0 8孔高 l 倍

左右
,

表 明孕斯库勒盐湖人工核素和天然核素的放射性水平 比昆特依盐湖要高
; 两钻孔 中

238 U 和 2 39 Pu 的变异系数却差不多
,

表明其含量变化程度在不同盐湖是类似的
; Z K2 6 05 孔

2 , g

Pu /
2 3 8 U 的变 异 系数 比 ZK3 2 0 8 孔 大 1倍

,

而 ZK2 6 0 5孔
“ , S

Pu /
2, g

Pu 的变 异系 数 比

Z K 3 20 8 孔小 1倍
,

显示
2 3 ,

Pu
, ” S

Pu 和
’ 3” U 三核素成因在不同地区有较大的差异

。

Z K3 2 08

孔石盐和粘土沉积物中
“ 39

Pu 和
’ 3 8U 含量相差约 10 0 倍

,

但其 239 Pu / ” `U 活度比是相近的
,

表

明昆特依盐湖石盐和粘土沉积物中
2 39 Pu 和 ” SU 的成因与来源是相同的

。

Z K2 6 0 5 孔
2 , g

Pu /
“ , S U 和 ” S

Pu /
2, g

Pu 活度 比最大值 0
.

9 10 和 0
.

2 0均发现于地下 2 2
.

3m

处的碎屑物中
,

由此可见该区核试验 污染已到达地表下 22 m 左右
。

上述活度比最大值在

ZK3 2 OS 孔中出现于离地表 0
.

20 m 粉砂 中
,

显然昆特依盐湖区的核污染垂直深度和水平要

低于朵斯库勒盐湖区
,

这 与孕斯库勒盐湖区周围有许多水源冲刷带人和地理上更靠近塔

里木盆地有关
。

.2 2 柴达木盆地超铀元素的来源

地表沉积物中 Pu 的来源共有 3 类
:

天然核反应
、

人工核试验 以及核事故
.

Se a be gr

( 1 9 4 8) 最早发现天然核反应形成的 Pu
,

紧接着 玩 vi ne 等 ( 195 1) 对 自然界中的
2 39 Pu 进行了

研究
。

L冶v i s 等 (一9 6 2 )测出沥青铀矿 中” ,

九 / ” s
u 质量 比为 2

.

8 士 0
.

3 ( x 10
一 ” ) ; My

e sr 等

( 19 7 1)测得沥青铀矿中
” g

Pu / ” S
U 质量 比为 3

.

1 1 x 10
一 ’ 2; 梁卓成 ( 19 8 2 )测 出沥青铀矿的

2, ,

九 / 2, ` u 质量比的均值为 1
.

1 5 x 10
一 ” ,

此值似稍低一些
。

q e p压H H狂 e B
等 ( 19 6 8 )对非铀矿

石中“ 39

Pu /
2 38 U 比值变化进行 了研究

:

近代火 山岩铁锰矿物中的
2 39 Pu /

2 38 U 质量 比平均值

为 1
.

8 只 10
’ “ ,

洋底锰结核为 5
.

5 x ol
一 ” ,

陨石中为 1
.

25 x ol
一 6

。

此文虽发表在核试验高

峰期 ( 19 63 一 19 65 )后 的 19 68 年
,

但那时核试验形成的
’ 39 Pu 仅污染了地表物质

,

而洋底锰

结核和深部火 山物质基本未受污染
,

因此这个结果代表了非铀矿石 中天然核反应形成的

2, g

Pu /
2, S

U 的 比值
。

ZK2 6 0 5 孔 5 0
.

5一 6 8 2m 间 2 , g

Pu / 2, S U 的平均 质量 比为 5
.

2 士 1
.

2 ( x

10
一 7

)
,

ZK3 2 0 8 孔 2 2
.

8一 4 5 4
.

3m 间
“ , g

Pu /
’ 3 8U 的平均质量 比为 4

.

4 士 1
.

3 ( x 10
一 7

) ; 两钻孔

平均值为 4
.

8 x 10
一 7 ,

这与H e p江H H u e B
等 ( 19 6 8 )的结果相似

。

自然界中的
“ 3 9

Pu 主要是通过
’ 3“

U 的中子俘获形成的
。

天然核反应不仅能形成239 Pu
,

而

且通过中子俘获能形成
2 3 8

Pu
。

从表层到地下 68 2m 的钻孔样品中都能探测到
2 38 Pu 的存在

:

在 ZK2 6 0 5孔 中
2 3 8

Pu /
“ 3 9

Pu 的活度比值为 0
.

05 3
,

Z K3 2 08 孔为 0
.

0 3 5
,

由此可见地球上确实

存在由天然核反应形成的
2, S

Pu
。



5期 韩凤清等
:

柴达木盆地盐湖环境中超铀元素的分布特征

在地球上有没有
2 44Pu (半 衰期为 7

.

6 x 10
7

a )存在是一个很有意义的问题
。

e Lv in e等

( 19 5 )1报道在独居石 中发现有
“ 44Pu

,

并估计其含量 为矿石的 l / (3
.

6 x 10
`’
) ; H o f nf l a n

等

( 19 7 1) 采用高灵敏度的质谱仪测定了氟碳钵斓矿中的
’ 44 Pu

,

含量为 1
.

0 x 10
一 ’ `

。

作者在实

验 中也发现 了
“ 44 Pu 的 a 谱峰存在

,

表明地球的原始物质中很可能存在
244
Pu

。

根据 Pu 在岩石
、

水体和沉积物中的垂直分布及其与 U
,

A m 等元素的关系
,

结合国内

外 已发表的资料 (玫
v in e ,

19 5 1: 玩
v i s

,

19 6 2 : M y e sr
,

19 7 1; 梁卓成
,

19 82 ; 只 e p八H皿 e B u
.

及
. ,

196 8)
,

得出以下判别两种成 因 Pu 的依据
。

.2 2
.

1 核试验形成的 Pu 在垂直分布 中有一定的极 限深度
,

它 主要受地理环境
、

岩石和沉

积物 的性质
、

搬运 Pu 介质 的动力等因素控制
,

其含量分布是不均匀的
,

往往有一高峰期

(即 19 6 3 年核试验高峰期产物 ) ; 天然核反应形成的 Pu
,

在同一类物质 中的含量分布是 比

较均匀的
。

核试验和核事故产生的 Pu 与样 品中的
“ 38 U 含量没有相关性

,

因此
2 39 Pu /

’ 38 U 比值变化

很大且无规律
; 天然核反应形成的

2 39 Pu 与 2 38 U 有很好的相关性
,

对于 同一地 区 的同类物

质
, 2 3 9

Pu /
2 3 8

U 的比值近似于常数
。

.2 .2 2 以核试验为主形成的
2 39 Pu 裂变产物与

’ 礴’
A m

, ’
OS r 和 ” ℃s 等同位素共生

,

而天然核反

应形成 23 9

Pu 的样品中上述同位素含量均小于检测限
.

根据柴达木盆地 Pu 的分布特征
、

2 39 Pu 与
2 3 8 U 和

2 4 ,
A n l 的相关性

、

沉积物的岩性
、

石盐

及石膏的成因与保存状况
、

卤水和地下水的运行 以及 Pu 的地球化学特性
,

认为
:

该区各类

水体和地表沉积物中的 Pu 主要来源于核试验和核事故的产物
,

少量来源于天然核反应

和该盆地内岩石矿物的风化产物
;
距地表 22 m 以下化学沉积物和碎屑沉积物中的

“ 3 9

Pu 和

238 Pu 主要是天然核反应形成的产物
。

3 结论

3
.

1 盆地 中各水体和地表沉积物 中
2 38 U

, 2 38 Pu
, 2 39 Pu 和

2引 A m 含量均很高
,

且 ’ 39 Pu /
“ 38 U 的

比值变化很大
, 2, S

U 和 2 39 Pu 的相关性很差
.

根据前述研究得出的判别依据认为 U 主要来源

于地下水和盆地 内岩石风化产物
, 2 38

Pu
, 2 39 Pu 和

2引A m 主要是人工核试验的裂变产物
。

.3 2 两个钻孔 22 m 以下 的岩芯沉积物 中
,

虽各沉积物 的含量变化很大
,

但
“ 39 Pu /

’ 3“ U 的比

值变化很小
,

其平均质量 比为 4
.

8 x 10
“ 7 , 2 4 ,

A ln 含量在检测限以下
。

根据地层 良好的封闭

性
,

石盐和石膏为原生矿物以及共生元素的相关性等特征
,

认为其中的 Pu 主要是天然核

反应以及岩石风化的产物
,

U 的来源与水体是相同的
。

.3 3 天然核反应不仅能形成 239 Pu
,

而且能形成
2 38

Pu
,

同时在类似柴达木盆地具有数百万年

演化史的高原湖泊沉积物中可能赋存有
’ 44 Pu

。
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