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摘要!通过静态批式法研究放射性核素中具有代表性的核素'!<

b,

在泥岩和砂岩中的吸附情况以及多种影响

b,

在泥岩)砂岩中吸附性能的因素*实验测定了泥岩)砂岩中'!<

b,

的分配系数$考察了岩石粒径)水相
Z

I

值)固液比和溶液离子对吸附分配系数的影响*结果表明$

b,

在泥岩和砂岩中的分配系数分别为
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和
)]*(̂ )(
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K

$砂岩对
b,

有较强的吸附性!

'!<

b,

的吸附分配系数随岩石粒径的减小)水相
Z

I

的增大)

固液比的增大而增大!硝酸溶液体系中$

'!<

b,

在岩石中的吸附性强于模拟地下水体系*
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低中水平放射性废物通常采用浅坑处置

法&

);!

'

!高放射性废物的地下处置常用深地层处置

法$即将废物置于地下
>((
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)(((7

的深地层废

物库中&

?;>

'

*在放射性废物处置过程中及对处置

库安全影响评估中$被处置放射性废物核素的迁

移途径)迁移特征$尤其是核素进入地下水位以后

的迁移行为及污染范围是人们十分关心的问题$

也是放射性废物处置场安全评估的一个极其重要

的内容*超铀元素
b,

是元素周期表中的
<?

号

元素$是重要的裂变原料之一$属于
+

放射体$在

放射性核素的毒性分类中被列为极毒性核素组*

b,

被吸收进入动物体内后$引起再生障碍性贫



血)白细胞增生)白血病以及恶性骨瘤等$在人体

内的半排泄期约为
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*
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*在高放废物地质处

置中$

b,

是人们重点关注的核素$研究
b,

在环境

中的迁移行为$具有重要的意义*国内主要有中

国辐射防护研究院和中国原子能科学研究院等单

位&

=;))

'对
b,

等超铀元素在黄土)花岗岩等介质中

的吸附和迁移行为进行了研究*分配系数
&

3

是

核素在地质介质吸附作用结果的重要表征$本实

验通过测定模拟地下水体系中水溶性
b,

在泥岩

介质中的静态吸附分配系数$并根据岩石介质的物

化特性$估算
b,

在介质中的吸附情况和可能的迁

移行为$为放射性废物处置库的选址提供依据*
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实验部分
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仪器与试剂

示踪剂"
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模拟地下水的配制

根据相关单位所提供的数据$配制的模拟地

下水组分列于表
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测定值为
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模拟地下水组分
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静态法实验

采用静态法测定不同因素对'!<

b,

在泥岩)砂

岩介质中吸附的影响*影响因素包括地下水的酸

度)岩石粒径)固液比等*

准确称取一定量的岩石样品于磨口锥形瓶

中$加入模拟地下水和放射性核素示踪液*同时$

用相同体积的模拟地下水和放射性示踪液配置
)

个放射性空白溶液$以测量与地质材料接触前每

毫升地下水中示踪核素的放射性计数率$将瓶置

于振荡器上$在
'>a

振荡一定时间后静置$用带

有微孔滤膜的针管取上层清液于液闪瓶中测定其

放射性计数率*分配系数
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用下式计算"
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式中$
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$吸附前液相中核素的放射性浓度$
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$分离后液相中核素的放射性浓度$
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溶液体积$
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$吸附剂质量$
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$分配系数$
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结果与讨论
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岩石组分分析

#
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%地质材料

岩样取样点为西北某地区$钻探获取的岩样

分别为砂岩)泥岩#取样深度分别为
A]*>7

和

'*]A>7

%*岩性为灰绿色$其中砂岩为坚实圆柱

状)外层附着灰褐色粘土!泥岩为较松散圆柱状*

岩样去除表面有铁和粘土污染的痕迹部分$经过

球磨机研磨成颗粒粒径为
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组岩石样品*

采用粉晶
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射线衍射法测定其矿物组成

#表
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%和化学组成#表
!

%*从表
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中数据可

知$泥岩矿物组成主要以伊利石)高岭石)蒙脱

石和石英为主!而砂岩矿物组成主要以石英)方

解石为主*
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岩石样品的矿物组成
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岩石样品的化学组成
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为主*砂岩与泥岩不同

之处在于$砂岩中
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质量分数高达
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质量分数
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左右$而泥岩中
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含量很

少$质量分数不到
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$不含
WF

'

*

!!

#

'

%岩石样品水体系中
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I

值测定

在
'>a

条件下$测定岩石样品
Z

I

值与时间

的关系曲线示于图
)

*从图
)

可知$泥岩水溶液

Z

I

值从
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左右随吸附时间增大而减小为

<]!(

$趋于稳定$

Z

I

平衡时间为
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!砂岩水溶液
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左右随吸附时间增大而减小为
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图
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岩石样品
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与时间的关系
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%岩石样品水体系中本底测量

图
'

为泥岩)砂岩的液闪本底测量曲线*由

图
'

可知$取不同质量的岩石溶液$加入
<7O

闪

烁液后进行液闪测量$本底计数变化不大$趋于一

直线$都在
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>(75.
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$所以泥岩)砂岩本底测

量值不受取样量大小的影响*在计算分配系数时

对于本底的扣除可以直接减去*
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吸附平衡时间的测定
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b,

在泥岩和砂

岩样品中分配系数与吸附时间之间的关系示

于图
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图
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泥岩#
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b,

在泥岩和砂岩上的吸附分配系数
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b,

在泥岩#
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%和砂岩#
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%中分配系数与时间的关系
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实验结果表明$在室温#
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)固液比
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%的情况

下$放射性核素'!<

b,

在泥岩)砂岩中分配系数随

吸附时间增加而增大$吸附一定时间后分配系数

趋于稳定值$分配系数分别为
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和
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由图
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数据可知$泥岩中'!<
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的分配系数远

远小于砂岩中的分配系数$其可能的机制是$由于

泥岩中主要以伊利石)蒙脱石)石英和高岭石为

主$不利于'!<

b,

在其中的吸附!而砂岩中不含伊

利石)蒙脱石)高岭石$但方解石含量较高有利
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的吸附*另一方面$泥岩中
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质量分

数只有
)g

左右$而
U5F

'

质量分数高达
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在泥岩中的吸附!砂岩中
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质量分

数高达
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$有利于'!<

b,

在砂岩中的吸附*由

于砂岩的胶结物质为钙质和泥质$这些胶结物质

中的钙质也可能参与了离子交换反应$所以它们

的综合效应最终反映为砂岩对'!<
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的存在形态可能为
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的存在形态可能为
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$这时由于沉淀的作

用使得分配系数偏大*
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在岩石中吸附的影响
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%岩石样品不同粒径的影响
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浓度偏高*
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%模拟地下水的初始
Z

I

值的影响

在室温#

'>a

%$岩石样品颗粒粒径为
(])<

"

(]'>77

$分别加入约
'>7O

Z

I

为
?](*

)

>]()

)

*](<

)

*]<*

)

A]))

)

A]<(

模拟地下水和一定'!<

b,

示踪剂$固液比为
)l>(

#

K

+

7O

%情况下泥岩和砂

岩样品与'!<

b,

示踪剂吸附与模拟地下水
Z

I

的

关系示于图
>

*吸附时间为第
)(

天)

)=

天$静置$

取样后测得泥岩上层清液
Z

I`?

"

>

!砂岩上层

清液
Z

I =̀

"

A

*

由图
>

可知$泥岩)砂岩在不同酸度模拟地下

水中分配系数随模拟地下水
Z

I

值增大而变大!

砂岩在
Z

I >̀]()

时$分配系数减小*

图
>

!

模拟地下水初始
Z

I

值对'!<

b,

在泥岩#

/

%和砂岩#

[

%中分配系数的影响
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%不同
Z

I

值硝酸体系的影响

在室温#

'>a

%$岩石样品颗粒粒径为
(])<

"

(]'>77

$直接加入约
'>7O

Z

I

值为
']((

)

?]>?

的稀硝酸溶液和一定量'!<

b,

示踪剂$固液比为

)l>(

#

K

+

7O

%的情况下$

'!<

b,

在
'

种岩石样品中

的吸附与硝酸溶液
Z

I

关系示于图
*

*

由图
*

可以看出$

'!<

b,

在不同酸度
I&F

!

溶

液体系中分配系数随吸附时间增大有变大的趋

势!

'!<

b,

在
Z

I ?̀]>?

硝酸溶液体系中分配系数普

遍大于
Z

I '̀]((

硝酸溶液体系中的分配系数*

图
*

!

硝酸溶液
Z

I

值对'!<

b,

在泥岩#

/

%和砂岩#

[

%中分配系数的影响
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!!

同时$比较在不同酸度硝酸溶液体系和直接

加入
'>7O

模拟地下水体系中'!<

b,

在岩石中的

吸附情况可知$由于模拟地下水中存在
d

e

)

&/

e

)

W/

'e等阳离子的竞争吸附$而硝酸体系中

不存在这些离子的竞争吸附$所以在模拟地下

水体系中分配系数均小于硝酸体系中的分配

系数*

#

?

%固液比的影响

在室温 #

'>a

%)岩石样品粒径为
(])<

"

(]'>77

$分别称取
(]'>

)

(]>

)

)](

K

两种岩石样

品$加入约
'>7O

模拟地下水$吸附与固液比关

系示于图
=

*

由图
=

可知$泥岩)砂岩分配系数随着固液比

增大而增大*其原因可能是固液比增大$比表面
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'!<

b,

在泥岩和砂岩上的吸附分配系数



图
=

!

固液比对'!<

b,

在泥岩#

/

%和砂岩#

[

%中分配系数的影响
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积为强度性质$不随物质的量的增加而增加*可

能是因为水相体积保持不变$增加固体的量$将增

大溶液的平衡
Z

I

$因而
&

3

增大*

9

!

结
!

论

通过静态法实验测定了泥岩)砂岩中'!<

b,

的

吸附分配系数$

b,

在泥岩和砂岩中的吸附分配系

数分别为
)'(7O

+

K

和
)]*(^)(

?

7O

+

K

$砂岩对

b,

有较强的吸附性$吸附分配系数随岩石粒径的

减小而增大$随水相
Z

I

增大而增大!随着固液比

增大而增大*硝酸溶液体系中$

'!<

b,

在岩石中的

吸附性强于在模拟地下水体系中的*
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