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个土壤样品中的
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含量(样品在中国核动力研究院实验型反应堆活性区孔道辐照&中子积分注量为
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(照射后的样

品在相同几何条件下用高纯锗
!

射线能谱分析系统测量其
!

放射性(用相对比较法&求出待测元素的含量&

并用统计理论分析了对照区与异常区土壤中
K

'

@6

'

g

三种元素含量的相关性(结果表明&异常区和对照区

的
!

种元素含量及
@6

+

K

比均呈负相关或相关性不强(另外&

K

'

@6

在土壤粘粒中的含量较土壤其它组分中

的要高&这个趋势
K

比
@6

更加明显(

关键词!放射性元素!仪器中子活化分析#
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与其他采矿业一样&铀矿及核设施也会对环

境产生较大的影响&因为它们会排放大量的含有

放射性元素的废物&进入周围环境&并且通过侵

蚀'迁移使更大的区域受到影响)

*

*

(这种影响主

要与设施的特性及周围的环境有关&包括矿物提

取的方法'总量(近年来&有一些学者研究了放射

性元素铀在铀矿及核设施周围的环境行为)

"=!

*

(

放射性元素在土壤表面的沉积'迁移过程是复杂

的地球化学效应&将对迁移的路径产生显著的影

响(测量放射性元素在土壤中的活度可以调查土

壤中的天然本底'来自核试验及核事故的放射性

积累)

>

*

&可以为核设施退役中极低放废物的安全

填埋和辐射环境影响评价提供依据)

#=L

*

(

目前&研究放射性元素迁移转化规律的学

者&一般采用化学分析方法或放射化学分析方

法&如紫外光谱测量#
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'原子光谱)
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电感耦合等离子体质谱#

TEB=MQ
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*等(采用

这些方法就需要很大的取样量并进行大量繁杂

的分离富集工作(仪器中子活化#

T(NN

%

)
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*

采用含量已知的单个或多元素化学标准与样品

同时辐照&用相对法进行分析(相对法
(NN

是

标准物质认证的一种比较基准法)

*#=*L

*

(

T(NN

具有灵敏度高'准确性好'基体效应小'多元素

分析'无损分析等优点(尤其是无需进行复杂

的前处理&可以避免样品溶解过程中待测元素

丢失或污染的可能性&对人体损害小&因而非常

适合小区域调查)

*?

*

(

采用新兴学科$$$.数据采掘/#即从数据中

.采掘/信息%&本工作拟综合多种数理统计分析手

段对数据进行分析'梳理'.采掘/&以使得到的结

论更有意义(
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实验部分
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采样区域的选择

四川盆地温暖多雨&周围山地的细沙和泥土

被流水冲积到盆底&其中的铁铝等矿物质经过氧

化变成紫红色&经过长期的地质演化&形成了砂岩

和页岩&所以四川盆地又被称为.紫色盆地/(本

工作调查的核设施场区位于四川盆地&附近有
"

个废物库&迄今已有
!)

年的历史(其中
*

库存储

铀切削废料及核事故废物&

/

库存储铀废液(首

先用手持式
!

谱仪在该场区附近进行现场测量&

在测量中发现
/

库西侧山坡上有一个异常区&分

为上下两个部分(为了方便说明&分别称为.上异

常区/和.下异常区/(为了进行比较&选择距离核

设施约
!)\7

的一个区域作为.对照区/(由此&

本工作选择了.上异常区/'.下异常区/'

*

库'

/

库'.对照区/

#

个采样区(
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!

样品的采集与处理

在采样区域采用网格状分布采集土壤样品&

每个样品采集量约为
#))

R

(样品先自然风干&剔

除石砾'植物根茎等外来物(在
J#f

下烘干至恒

重&混匀后用玛瑙研钵研细&然后过筛'称重&置于

硅胶干燥器中备用(另外&在上异常区和下异常

区各选取
*

个土壤样品分成不同粒径&分别过
J

目'
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目'

*L)

目'

!))

目'
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目的筛&分析各种粒

径土壤中的放射性元素含量(

;<>

!

中子活化分析

选用美国
(TQ@

的标准物质
Q4M*L!!/

和

中国一级地质成分分析标准物质
OAd)?>)#

作

为测定元素的标准&并用于分析质量控制&采用相

对法测量(

用感量为
)̀)*7

R

的分析天平准确称量

>)7

R

土壤样品(将制备好的样品和标准装入用

聚乙烯薄膜制成的小袋中&然后用铝箔包成外形

为方形的薄片&再用高纯铝箔包成长条与待测放

射性元素标准一起放入中国核动力研究院实验型

反应堆活性区照射孔道辐照&中子积分注量为

!G*)
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照射后的样品与标准物质冷却
"3

后测量
g

含量&冷却
J3

左右测
K

和
@6

含量&以避免其它

元素的活化产物对测量产生干扰(

g

的测量时间

为
*)))8

&

K

和
@6

的测量时间为
*#))8

(样品

测量在相同几何条件下'用带有高纯锗探测器的

!

射线能谱分析系统测量其
!

放射性&测量后采

用谱分析软件进行数据处理&包括"寻峰'元素鉴

别'特征峰净面积计算'干扰因素修正等&用相对

比较法与标准物质进行比较&求出待测元素含量(

L*!

核化学与放射化学
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所有样品的测量工作均在成都理工大学核分析实

验室进行(

;<F

!

主要仪器设备

<*JN

型
>)<L

道多道谱仪&美国
;4@XE

公

司!

OE")*J

型高纯锗探测器&美国
E/.I2--/

公

司&探测器的相对效率
")C

&分辨率
*̀<#\2$

&峰

康比为
#Lj*

#对L)

E%*!!"\2$

全能峰%(

=

!

结果与讨论

=<;

!

样品分析的质量控制

以有证标准物质为比较基准&将被测样品和标

准物质
(TQ@Q4M*L!!/

和
OAd)?>)#

同时放入照

射孔道内活化&用相对法对元素含量进行计算(表
*

列出了有证标准物质的标准值和测量值(

表
*

!

有证标准物质中
K

'

@6

'

g

的测量值与标准值的比较
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D
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&
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元素
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X&272.98

%
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标准值#
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% 测量值#
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% 标准值#
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放射性元素在土壤中的分布

上异常区元素的分布情况示于图
*

(由图
*

可知&显然在该采样区西北角上存在一个
K

的高

含量区域!在该采样区域的西部有一个相对较大

的
@6

的高含量区!存在一个从西南到东北延伸

的
g

的高含量区(

下异常区元素的分布情况示于图
"

(由图
"

可知&显然
K

'

@6

'

g

在采样区域的西南部均存在

一个含量相对较高的区域&另外在其东北部及中

部还存在
@6

相对高含量的区域(

图
*

!

上异常区
K

'

@6

'

g

含量的分布
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下异常区
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含量的分布
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各区域土壤
W

%

?/

含量的相关性分析

对异常区域与对照区土壤中
K

含量进行二

元变量的相关分析&结果列于表
"

(由表
"

可知&

对照区与上异常区呈现负相关!与下异常区虽然

呈现正相关&但是相关系数很小!与
/

库呈现正相

关&然而相关系数仍较小!说明异常区与对照区土

壤中的
K

含量有统计意义上的差别(

对异常区域与对照区土壤中的
@6

含量进行

二元变量的相关分析&结果列于表
!

(由表
!

可

知&对照区与下异常区和
/

库呈现负相关!与上异

常区虽然呈现正相关&但是相关系数较小!进一步

说明异常区与对照区土壤中的
@6

含量有统计意

义上的差别(由此可以得出放射性场所确实向周

边环境释放了少量的
K

(

表
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异常区域与对照区的土壤中
K

含量的相关分析结果
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异常区域与对照区的土壤中
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含量的相关分析
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各区域土壤
W

%
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%

8

含量对比及
?/

$

W

比

的相关性分析

自然界中正常的
@6

+

K

比在国际上已有定

值)
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*

&尽管这是全球采样后的均值&各地的土壤

有其特异性&但它对从
@6

+

K

比帮助分析土壤中

K

'

@6

含量是否正常具有参考价值(各区域土壤

中
@6

+

K

比的相关分析结果列入表
>

(

由表
>

可知&对照区与异常区
@6

+

K

比的相

关分析结论与土壤中
K

'
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含量的相关分析结

论一样&即也是负相关或相关性不强(说明有外

源核素输入&改变了该区域土壤中的
@6

+

K

比&

再一次证明了该核设施确实向周边环境释放了放

射性元素(

为了进一步分析
K

'
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和
g

在环境中的迁

移&给出了各区样品中
K
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g

含量及
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K

比

的平均值'最大值和最小值(

由表
#

可见&对照区的
@6

+

K

比平均值是

*̀#?

&异常区的
@6

+

K

比平均值小于
)̀!

&而砂岩

和页岩的
@6

+

K

比都大于
*̀L

)

*J

*

(其主要原因是

@6

在自然界比较稳定'不易迁移&而
K

则容易进

入溶液向周围环境迁移&从而打破了自然界的
K

'

@6

平衡(

=<G

!

放射性元素在不同颗粒度土壤中的分布

为了获得不同颗粒度土壤中
!

种元素的分布

情况&在上异常区和下异常区各选取
*

个土壤样

品&样品号分别为7

Q*

-和7

QL"

-(对7

Q*

-和7

QL"

-

两个土壤样品按不同粒度进行筛分&用相同的方

法进行放射性元素含量分析&结果列入表
L

(由

表
L

可知&当土壤粒径小于
)̀)#77

时&土壤中

K

'

@6

含量明显提高&说明
K

'

@6

是吸附在粘粒

上的&而
g

的含量在不同的土壤颗粒中变化

不大(

J*!
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表
>

!

各区域土壤中
@6

+

K

比的相关分析

@/I&2>

!

E%--2&/95%././&

:

858-28,&980%-962@6

+

K-/95%5.35002-2.9e%.28

区域

#

H%.28

%

皮尔逊相关系数

#

B2/-8%.1%--2&/95%.

%

平方和与叉积

#

Q,7%08

V

,/-28/.31-%88=

D

-%3,198

%

协方差

#

E%]/-5/.12

%

样品个数
6

#

Q/7

D

&2.,7I2-

%

对照区#

4202-2.12e%.2

%

* "̀*#< )̀*#> *#

上异常区#

K

DD

2-e%.2

%

a)̀"!* a)̀*#! a)̀)** *#

下异常区#

F%[2-e%.2

%

)̀)>! )̀))? )̀))* **

/

)̀#>! )̀"!J )̀)!) <

表
#

!

各区域土壤
K

'

@6

'

g

含量对比

@/I&2#

!

E%7

D

/-58%.%0K

&

@6/.3g1%.92.95.35002-2.9e%.2

元素

#

X&272.98

%

上异常区#

K

DD

2-e%.2

% 下异常区#

F%[2-e%.2

% 对照区#

4202-2.12e%.2

%

:

>

>

7/Y

>

75. :

>

>

7/Y

>

75. :

>

>

7/Y

>

75.

K "!̀)G*)

aL

!)̀*G*)

aL

*"̀<G*)

aL

")̀*G*)

aL

">̀LG*)

aL

*?̀JG*)

aL

J̀!"G*)

aL

**̀<G*)

aL

!̀!#G*)

aL

@6 #̀>LG*)

aL

L̀*LG*)

aL

>̀>"G*)

aL

#̀""G*)

aL

#̀<?G*)

aL

>̀"JG*)

aL

#̀)"G*)

aL

#̀J!G*)

aL

>̀""G*)

aL

g *̀)<C *̀#LC )̀?*C *̀)"C *̀"LC )̀J?C *̀)#C *̀>?C )̀J*C

@6

+

K )̀"L )̀!< )̀*! )̀"L )̀!* )̀"* *̀#? *̀?# *̀)"

表
L

!

不同粒度土壤颗粒中元素的含量

@/I&2L

!

E%.92.9%0!2&272.985.]/-5%,885e2%08%5&

D

/-951&28

粒径#

B/-951&285e2

%+

77

Q* QL"

>

#

K

%

>

#

@6

%

>

#

g

%

>

#

K

%

>

#

@6

%

>

#

g

%

"

"̀# "!̀JG*)

aL

#̀?*G*)

aL

*̀*JC *J̀))G*)

aL

#̀#JG*)

aL

*̀)#C

)̀<!

%

"̀# ")̀LG*)

aL

#̀"G*)

aL

*̀)"C *L̀)G*)

aL

>̀<<G*)

aL

)̀<L<C

)̀)<#

%

)̀<! ">̀*G*)

aL

#̀J!G*)

aL

*̀*!C *L̀<G*)

aL

L̀"!G*)

aL

*̀)<C

)̀)#

%

)̀)<# !)̀"G*)

aL

?̀"JG*)

aL

*̀"C ""̀)G*)

aL

L̀L<G*)

aL

)̀<<C

)̀)!)J

%

)̀)# "<̀<G*)

aL

?̀>*G*)

aL

*̀)!C ""̀?G*)

aL

L̀#JG*)

aL

*̀)"C

4

)̀)!)J "<̀*G*)

aL

?̀)JG*)

aL

*̀*C *<̀>G*)

aL

?̀"<G*)

aL

*̀*!C

>

!

结
!

论

用中子活化分析法分析了某核设施场区及周

围土壤中
K

'

@6

'

g

的含量&研究了这
!

种元素在

土壤中的分布(通过对.异常区/和.对照区/土壤

中放射性元素含量以及
@6

+

K

比的相关分析&得

出.异常区/和.对照区/之间相关性不强&说明核

设施向周边环境释放了少量的放射性元素&打破

了原来自然界的
K

'

@6

平衡(另外&土壤粘粒中

的
K

'

@6

含量比其它土壤颗粒中要高&而且这种

趋势
K

比
@6

更为明显!而
g

含量在不同的土壤

颗粒中变化不大(通过上述研究可提供该地区天

然放射性背景值'放射性元素在当地自然条件和

地质环境下的迁移行为&为极低放废物的安全填

埋和环境影响评价提供依据(
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