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随着能源危机的加深&核能得到广泛发展&但

随之产生的大量放射性废物急需科学(安全地进行

处理与处置'高水平放射性废物处置要求"一切废

物在处置前必须转化为某种稳定(牢固(惰性的固

体形态以免由于自然过程而可能造成放射性核素

的迁移或弥散&从而实现与生物圈隔离的最终处
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'目前&普遍接受的高放废物处置方式是深地

层埋藏'在上万年的埋置期间&处置库一旦遭到意

外破坏&放射性核素便可能随着地下水迁移而进入

生物圈&进而威胁生物圈的安全'评价这种潜在危

险需要放射性核素在处置库回填材料(处置库围岩

以及处置库远场环境介质上的吸附数据'因此&开

展放射性核素在环境介质中的吸附行为研究具有

重要的现实意义'超铀核素具有半衰期长(毒性

大(化学行为复杂等特点&使得研究这些核素在天

然介质中的吸附与迁移更显重要)
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系元素中的重要人工放射性核素&在次锕系元素中

占有较大的份额&且为极毒核素&其在不同介质中

的迁移与吸附已经引起国内外学者的关注)
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$的离子半径(化学价态&特别是它的电子

组态在基态和电离状态与
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$特别类似&因此&

常以
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$的类比物来研究其在固液

表面的吸附(迁移等物理化学行为)
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甘肃北山作为我国高放废物地质处置库的重

点预选场址&考察
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$在北山土壤表面吸附行

为&可为我国高放废物深地质处置库的设计(建设(

性能评价和安全评价等提供重要的基础数据'本

工作拟选取北山除碳酸盐土壤为吸附剂&研究固液
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$在北山除碳酸盐土壤上吸附的影响&以研究

三价镧系和锕系放射性核素在环境中的迁移规律&

为高放废物处置库性能评价提供参考数据'
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光谱没有发生明显变化&说明土壤没

有发生显著的结构改变&但有文献)
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酸的配合&这可能是因为
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$在土壤表面吸附

机理不同而导致'
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云母&绿泥石(石膏和方解石的含量很少'北山除

碳酸盐土壤和原土的
G4\

图示于图
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'由图
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酸盐后的土壤几乎不含方解石和石膏'主要是因

为方解石和石膏在酸性的条件下发生了溶解反应

等&说明除碳酸盐和可溶性盐的目的已达到'

图
)

!

北山原土和除碳酸盐土壤的
G4\

表征图

;5

O

')

!

G4\

E

/-92-.8%05.9-5.8518%5&/.3321/-<%./9238%5&

#

%%%原土#

N.9-5.8518%5&

$&

)

%%%除碳酸盐土壤#

\21/-<%./9238%5&

$

;8

%%%长石#

;2&8

E

/-

$&

`

%%%石英#

,̀/-9V

$&

F

%%%水云母#

F

:

3-%751/

$&

I

%%%绿泥石#

I6&%-592

$&

H

%%%角闪石#

H7

E

65<%&2

$&

I/&

%%%方解石#

I/&1592

$&

S&/

%%%石膏#

S&/892-

$

BDB

!

#

H

对吸附的影响

图
!

表示在标准大气压下开放体系中

C,

#

,

$在水溶液中的模拟种态分布'由图
!

可

知"当
E

F

#

>]!

时&约
>*b

的
C,

#

,

$以
C,

!X形

式存在!随着
E

F

的增大&

C,

#

JF

$

X

)

和
C,IJ

X

!

逐渐增多!当
E

F

(

A]?

时&

C,

与
IJ

)̂

!

的配合物

成为主要的种态!

E

F

(

#*

的范围内全部为

C,

#

IJ

!

$

!̂

)

#)

&

#A=#@

*

!

'

体系
E

F

是核素吸附过程中的重要影响因

素'不同固液比下
E

F

对
C,

#

,

$在北山除碳酸

盐土壤上吸附的影响示于图
"

'由图
"

可知"

C,

#

,

$吸附受
E

F

影响显著&在
E

F

#

?]*

时&吸

附百分数小于
)*b

!当
E

Fa?

$

>

时&吸附百分

图
!

!

标准大气压(开放体系下溶液中

C,

#

,

$的种态分布

;5

O

'!

!

Q

E

215/95%.%0C,

#

,

$

5./

g

,2%,88%&,95%.

+

9%9

#

C,

#

,

$$

a#]*

%

7%&

,

K

&

>

#

IJ

)

$

a*]#B*?@S/

图
"

!

不同固液比下
E

F

对
C,

#

,

$

在北山除碳酸盐土壤上的吸附影响

;5

O

'"

!

C00219%0

E

FR/&,28%.C,

#

,

$

8%-

E

95%.%.

8/7

E

&28%5&/935002-2.98%&53=9%=&5

g

,53-/95%

'a

#

)?j)

$

l

&

+

*

#

C,

#

,

$$

a#]*

%

7%&

,

K

&

+

#

(/I&J

"

$

a*]#>7%&

,

K

,

,

#

&

O

,

K

"

#

%%%

*]A

&

)

%%%

*]"

&

!

%%%

*]#

数迅速增大!

E

F

(

>]*

时&吸附基本达到平衡且

吸附百分数很高!吸附突跃随固液比增大提前&说

明固液比对吸附有一定的影响&这将在图
?

做详

细讨论'

C,

#

,

$吸附受
E

F

影响显著可能是由

于
C,

#

,

$与土壤表面发生配位吸附&受表面配位

作用的控制)

)*

*

'根据表面配位模型&土壤表面可

以发生如下质子化(去质子化反应"

4

QJFXF

566

X

4

QJF

X

)

#

)

$

4 566

QJF

4

QJ

^

XF

X

#

!

$

因此&北山除碳酸盐土壤的表面位点#中性的

4

QJF

(正电的
4

QJF

X

)

(负电的
4

QJ

^

$会随

E

F

值不断变化'由图
!

还可知&

E

F

#

B]*

时&溶

液中
C,

#

,

$的种态以
C,

!X为主'

C,

!X可能会与

表面发生离子交换反应或表面配位反应而吸附到

土壤表面"

C,

!X

X!

4 566

GF

4

G

!

C,X!F

X

#

"

$

C,

!X

X

4 566

QJF

4

QJFC,

!X

#

?

$

C,

!X

X

4 566

QJF

4

QJC,

)X

X F

X

#

B

$

随着
E

F

的升高&

C,

#

,

$的水解态与
4

QJ

^发生

A"

核化学与放射化学
!!!!!!!!!!!!!!!!!!

第
!"

卷



配位作用而吸附在土壤表面'另外&当
E

F

(

>]*

&

C,

#

,

$可能以碳酸盐形式吸附在除碳酸盐

北山土壤表面上&形成
4

QJC,

#

IJ

!

$

)̂ )"

"

'

C,

!X

X7F

)

JX

4 566

QJF

4

QJC,

#

JF

$

)̂ 7

7

X

#

7X#

$

F

X

#

>

$

C,

!X

X"IJ

)̂

!

X

4 566

QJF

4

QJC,

#

IJ

!

$

)̂ )"

"

XF

X

#

A

$

图
?

!

北山除碳酸盐土壤固液比对
C,

#

,

$的影响

;5

O

'?

!

C00219%08%&53=9%=&5

g

,53-/95%%.C,

#

,

$

8%-

E

95%.%.8/7

E

&28%5&

'a

#

)?j)

$

l

&

+

*

#

C,

#

,

$$

a!]!

%

7%&

,

K

&

+

#

(/I&J

"

$

a*]#>7%&

,

K

#

%%%

E

FaB])

&

)

%%%

E

Fa?]>

BDC

!

固液比对吸附的影响

北山除碳酸盐土壤浓度#固液比$对
C,

#

,

$

吸附的影响示于图
?

'由图
?

可知&

C,

#

,

$的吸

附受固液比影响显著&随着固液比增大&土壤表面

积和表面吸附位点随之增加&进而促进
C,

#

,

$的

吸附)

)#

*

'当
,

,

#

#

#])

O

,

K

时&曲线走势较陡&

而
,

,

#

(

#])

O

,

K

时&曲线趋于平缓&说明当吸附

剂浓度增加到一定程度时&增加吸附剂浓度对

C,

#

,

$吸附的影响变得不明显'这可能是由于

在土壤浓度较高时&固体颗粒之间的相互作用(胶

体性质等发生了变化'土壤浓度增大到一定程度

时吸附剂提供的吸附位点足以吸附溶液中的吸附

质&增加的吸附剂不会进一步提高吸附百分数'

另外&

C,

#

,

$在土壤上吸附率随
E

F

值升高而增

大&表明
C,

#

,

$在土壤表面吸附受
E

F

影响明

显&这与图
"

结果一致'

BDE

!

离子强度对吸附的影响

图
B

表示离子强度对
C,

#

,

$在北山除碳酸

盐土壤上吸附的影响'由图
B

可知&吸附百分数

随离子强度的增大而减小&高离子强度对
C,

#

,

$

吸附有明显的抑制作用'随溶液中
(/

X浓度的

增大&

(/

X与
C,

#

,

$的竞争增强&

(/

X占据大量

的吸附位点&从而抑制了
C,

#

,

$在土壤上的吸

附'此外&分布在溶液中的高浓度
(/

X 带有和

图
B

!

离子强度对
C,

#

,

$

在北山除碳酸盐土壤上吸附的影响

;5

O

'B

!

C00219%05%.5189-2.

O

96%.C,

#

,

$

8%-

E

95%.

%.8/7

E

&28%5&

'a

#

)?j)

$

l

&

+

*

#

C,

#

,

$$

a!]!

%

7%&

,

K

&

,

,

#a*]"

O

,

K

&

E

Fa?]>j*]#

C,

#

,

$相同类型的电荷&可能会使
C,

#

,

$的活

度降低而影响到
C,

#

,

$的吸附'因此&在低
E

F

值下&

C,

#

,

$的吸附可能主要是离子交换作用和

形成外层配合物'

BDI

!

H<

对吸附的影响

FH

对
C,

#

,

$吸附的影响示于图
>

'由图
>

可知&

FH

对
C,

#

,

$的吸附起促进作用&且
FH

浓度越大&促进作用越明显'

FH

分子含有大量

的酚羟基和羧基等能与金属离子强烈配合作用的

功能基团)

))=)!

*

&

FH

首先吸附到吸附剂表面&增加

了土壤表面的负电密度&

C,

#

,

$与吸附在表面的

FH

发生强配位作用和静电作用而被吸附'

图
>

!

FH

浓度对
C,

#

,

$吸附等温线的影响

;5

O

'>

!

C00219%0FH1%.12.9-/95%.%.8%-

E

95%.58%962-7

,

,

#a*]"

O

,

K

&

'a

#

)?j)

$

l

&

+

#

(/I&J

"

$

a*]#>7%&

,

K

&

E

Fa?]>j*]#

!

#

FH

$&

7

O

,

K

"

#

%%%

*

&

)

%%%

?

&

!

%%%

#*

大量的研究表明&在吸附剂
=

腐殖质
=

金属离子

三元体系中&金属离子在各相之间的分布很大程度

上取决于
FH

的分布情况'在酸性条件下&

FH

会

在带正电的矿物表面发生很强的吸附作用&从而增

强金属离子在矿物表面的吸附!随着
E

F

值升高&

FH

分子#含有负电荷的羧基和酚羟基等官能团$

与带负电荷的土壤表面之间的排斥力增大&从而抑

@"

第
#

期
!!!!!!

刘癉平等"离子强度(

E

F

和
FH

对
C,

#

,

$在北山除碳酸盐土壤上吸附的影响



制了
FH

在土壤表面上的吸附)

)"=)?

*

'

C

!

结
!

论

#

#

$

E

F

值和离子强度对
C,

#

,

$在北山除碳

酸盐土壤上吸附的影响显著&吸附过程受离子交

换和表面配位作用控制!

#

)

$

FH

的存在促进
C,

#

,

$的吸附&且随

FH

浓度的增大&促进作用越明显'

参考文献!

)

#

*

!

连培生
'

原子能工业)

W

*

'

北京"原子能出版社&

)**)'

)

)

*

!

叶玉星
'

钍铀和钚在盐环境中的迁移行为研究)

+

*

'

核化学与放射化学&

#@@B

&

#A

#

#

$"

B=#)'

)

!

*

!

李春江&陈式&林漳基&等
'

均匀花岗岩中放射性核素迁

移研究)

+

*

'

水文地质工程地质&

#@@@

&

)#

#

#

$"

!*=!#'

)

"

*

!

刘期凤&廖家莉&张东&等
'

包气带土壤对
C,

#

,

$的吸

附)

+

*

'

核化学与放射化学&

)**?

&

)>

#

"

$"

)#*=)#?'

)

?

*

!

T/%Zc

&

K5P+

&

Z6/.

O

;W

&

29/&'H38%-

E

95%.%0

H7

#

,

$

%.423C/-96/.3(/9,-/&F27/9592

)

+

*

'+

4/35%/./&(,1&I627

&

)**B

&

)BA

#

!

$"

?B!=?BA'

)

B

*

!

W/11%-351UF+

&

F,<2-9+I

&

Q16&250&2-++'Q2&2195R2

H38%-

E

95%.%0C,-%

E

5,7

#

,

$

/.3H72-515,7

#

,

$

5.

(%.=S-%&502-/95R2 W

:

1-%</192-5/&Q,8

E

2.85%.8

)

+

*

'+

4/35%/./&(,1&I627

&

#@A@

&

#!?

#

?

$"

!"@=!?>'

)

>

*

!

Y/81%.+K

&

I-28

E

%W T

&

H12./WK'Q9,3

:

%0962

H38%-

E

95%.%0H72-515,7 %. W/.

O

/.282=\5%D532=N7=

E

-2

O

./923;5&92-8

)

+

*

'+4/35%/./&(,1&I627

&

#@@*

&

#"B

#

#

$"

B>=>!'

)

A

*

!

张茂林&杨子谦&吴王锁
'C,

#

,

$和
H7

#

,

$在凹凸棒

石上的吸附行为)

+

*

'

核化学与放射化学&

)**A

&

!*

#

)

$"

#)*=#)"'

)

@

*

!

丁国清&张茂林&吴王锁
'

几种有机物对
H&

)

J

!

吸附

C,

#

,

$和
H7

#

,

$的影响)

+

*

'

核化学与放射化学&

)**B

&

)A

#

"

$"

)"*=)"!'

)

#*

*

P/.

O

G_

&

I62.cG

&

P,cI'\500,85%.%0C,

#

,

$

5.I%7

E

/1923e2.9%.592

"

C00219%0

E

F

&

Q%&,95%.I%.=

12.9-/95%./.3 F,751 H153

)

+

*

'H

EE

&4/35/9N8%9

&

)**"

&

B*

#

B

$"

@B!=@B@'

)

##

*

\%.

O

P W

&

P/.

O

G_

&

e5/.Gc

&

29/&'I%7

E

/-/95R2

Q9,3

:

%.Q%-

E

95%.

,

H38%-

E

95%.%04/35%2,-%

E

5,7 %.

H&,75./

&

e2.9%.592/.3423C/-96

"

C002198%0

E

F

&

N%.51Q9-2.

O

96

&

;,&R51H153/.3N-%. JD5385. 423

C/-96

)

+

*

'H

EE

&4/35/9N8%9

&

)**#

&

?"

#

"

$"

B*!=B#*'

)

#)

*

P/.

O

G_

&

\%.

O

P W

&

\/5GG

&

29/&'Q%-

E

95%./.3

\28%-

E

95%.%0C,/.3c<%.H&,75./

"

W216/.5878/.3

C00219%0;,&R51H153

)

+

*

'H

EE

&4/35/9N8%9

&

)***

&

?)

#

)

$"

#B?=#>!'

)

#!

*

4/<,.

O

T

&

Y21U258 F

&

_57+

&

29/&'Q%-

E

95%.%0

C,

#

,

$

%./(/9,-/&F27/9592

"

H

EE

&51/95%.%0/Q,-=

0/12I%7

E

&2D/95%. W%32&

)

+

*

'+I%&&%53N.92-0Q15

&

#@@A

&

)*A

#

#

$"

#?!=#B#'

)

#"

*

P/.

O

G _

&

G,\

&

P/.

O

GK

&

29/&'Q%-

E

95%./.3

I%7

E

&2D/95%.%0C,

#

,

$

%.H&,75./

"

C002198%0

E

F

&

N%.51Q9-2.

O

96

&

F,751H153/.3I62&/95.

O

4285.%.

_5.2951\588%15/95%.Q9,3

:

)

+

*

'H

EE

&4/35/9N8%9

&

)**B

&

B"

#

"

$"

"#"=")#'

)

#?

*

T/%Zc

&

I6,T P

&

\,+Z

&

29/&'C00219%0;,&R51

H1538%.Q%-

E

95%.%0L

#

"

$&

Z.

&

c<

&

N/.3Q2

#

#

$

J.9%JD5328%0H&,75.,7

&

N-%./.3Q5&51%.

)

+

*

'H

EE

&

Y2%1627

&

)***

&

#?

#

)

$"

#!!=#!@'

)

#B

*李兵&朱海军&廖家莉&等
'

腐殖质与铀和超铀元素相

互作用的研究进展)

+

*

'

化学研究与应用&

)**>

&

#@

#

)

$"

#)A@=#)@?'

)

#>

*

;/.` F

&

K5Z

&

Z6/% F Y

&

29/&'H38%-

E

95%.%0

S<

#

0

$

%.S/&

:O

%-U592;-%7H

g

,2%,8Q%&,95%.

"

C00219

%0

E

F

&

N%.51Q9-2.

O

96/.3T27

E

2-/9,-2

)

+

*

'H

EE

&I&/

:

Q15

&

)**@

&

"?

#

"

$"

###=##B'

)

#A

*

H.3-2M+;

&

S292-P

&

Q92R24'T62N.0&,2.12%0

F,751H153%.962H38%-

E

95%.%0C,-%

E

5,7 J.9%

N.%-

O

/.51I%&&%538/8/;,.195%.%0

E

F

)

+

*

'I%&&%538

Q,-0H

&

#@@?

&

@@

#

)=!

$"

#A>=#@@'

)

#@

*

P,+;

&

G,`I

&

T/%e'H38%-

E

95%.e26/R5%-%0

Q%724/35%.,1&5328%.962I65.282P2/962-23I%/&

)

+

*

'

H

EE

&4/35/9N8%9

&

)**>

&

B?

#

A

$"

@*#=@*@'

)

)*

*

T/.GK

&

W5.

O

;

&

K5+G

&

29/&'H38%-

E

95%.%0

C,

#

,

$

J.9%T5J

)

"

C00219%0

E

F

&

I%.12.9-/95%.

&

N%.51Q9-2.

O

96/.3Q%5&;,&R51H153

)

+

*

'+F/V/-3

W/92-

&

)**@

&

#BA

#

#

$"

"?A="B?'

)

)#

*陶祖贻&陆长青
'

核素迁移和腐殖酸)

+

*

'

核化学与放

射化学&

#@@)

&

#"

#

)

$"

#)*=#)?'

)

))

*

G,\

&

P/.

O

G _

&

I62.IK

&

29/&'N.0&,2.12%0

Q%5&F,751H153/.3;,&R51H153%.Q%-

E

95%.%0

T6%-5,7

#

#

$

%. WG=A*e2.9%.592

)

+

*

'4/35%1657

H19/

&

)**B

&

@"

#

A

$"

")@="!"'

)

)!

*许君政&范桥辉&白洪彬&等
'

离子强度(温度(

E

F

和

腐殖酸浓度对
T6

#

#

$在凹凸棒石上吸附的影

响)

+

*

'

核化学与放射化学&

)**@

&

!#

#

!

$"

#>@=#A?'

)

)"

*

P/.

O

G_

&

I62.IK

&

\,+Z

&

29/&'C00219%0

E

F

/.3 H

O

5.

O

T572%.962 _5.2951 \588%15/95%. %0

)"!

H7

#

,

$

;-%7 F,751H153I%/923

-

=H&

)

J

!

"

H

I62&/95.

O

4285.CD16/.

O

2Q9,3

:

)

+

*

'C.R5-%.Q15

T216.%&

&

)**?

&

!@

#

#A

$"

>*A"=>*AA'

)

)?

*王祥科&郑善良
'

荧光衰减光谱法研究
C,

#

,

$在氧

化铝表面的化学形态)

+

*

'

核化学与放射化学&

)**?

&

)>

#

)

$"

#*A=##)'

*?

核化学与放射化学
!!!!!!!!!!!!!!!!!!

第
!"

卷


