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摘要!研究了模拟处置条件下
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%的溶解行为&测定了
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%在北山地下水和去离子水中的溶解度(采

用过饱和法&使用低氧手套箱模拟地下无氧环境&利用超过滤实现固液分离&应用低本底液闪谱仪测量液相中

钚的放射性活度(结果表明"溶解
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随着核能和核技术的不断发展&特别是
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纪中叶以来&人类开发利用核能产生了大量高放

废物(
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是高放废物的重要成分&其半衰期长
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%&毒性大&形态复杂&是高放

废物深地质处置研究中重点考虑的核素(核素的

溶解度是高放废物固化体中浸出的核素在地下水

中迁移的浓度上限&是高放废物地质处置安全和

环境评价中的关键参数(尽管自然水体中钚的浓

度很低&但是在高放废物地质处置过程中&钚从处

置库迁移到附近地质环境中的浓度要比自然环境

中存在的钚浓度大得多(因此&钚的溶解行为一

直是国内外学者重点研究内容*
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&并得到了一些

结论*

"@A

+

&

(43V

*

*)

+总结了不同学者测定的四价锕

系元素的溶解度&认为在酸性溶液中&四价锕系元

素的溶解度与固相的晶体结构密切相关!在中性

和碱性溶液中&
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%为主要的溶解形

态&溶解度控制固相为无定形固体和二氧化物(

但是由于钚的化学行为十分复杂&简单的热力学

方法无法描述其在地下水中的溶解平衡*
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&实验

结果之间的差异较大*

*)

+

(

目前我国已将甘肃北山地区确定为高放废物

地质处置重点预选场址&针对北山预选场址安全

评价的相关研究工作已经开展*
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&但是关于
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%在模拟处置条件下的溶解度研究很少(

本工作拟在模拟深地质处置的低氧#
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%条件下&用过饱和法测定
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%在北山地

下水和去离子水中的溶解度&以期为我国处置场

的选址和安全评价工作提供数据(
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滤膜过滤后&备用(水样

送清华大学环境质量检测中心分析其主要组分&

结果列入表
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储备液的制备
!

在低氧工作

箱中&向
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溶液中加入过量的
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(1HG

&溶液中立刻产生大量黄绿色沉淀&离心

!)970

&弃去上层清液&用去离子水多次洗涤沉
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实验流程
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在氩气氛围的低氧工作箱中&

取预处理后的北山地下水和去离子水
#+9K

于

聚乙烯试管中&并在溶液中加入
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制备好
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定时取样&用截留分子量为
*))))

道尔顿的超

滤离心管进行溶液中
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的固
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液相分离&取一

定体积的滤液用超低本底液闪谱仪测量其放

射性活度&直至体系中固
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液两相
B.

的放射性

活度达到稳定&用
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二甲苯分析溶液中钚

的价态分布情况&并测量试管中剩余水相的
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结果与讨论
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钚在溶液中的价态分布

当钚在溶液中的浓度达到溶解
@

沉淀平衡

后&用
JJ=@

二甲苯对样品溶液中钚的价态分布

进行了分析&实验结果列入表
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(由表
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可知&

在体系达到溶解
@

沉淀平衡后&钚的主要存在价

态是
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#在北山地下水和去离子水中的溶解度

研究了
B.

#

!

%在北山地下水和去离子水两

个体系中溶解度随时间变化的情况(在不同时间

取样分析&其结果示于图
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(由图
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可知&经过
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%在溶液中基本达到溶解
@

沉淀平衡&

试管底部均出现黄绿色絮状沉淀(在反应初始&

溶液中
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%浓度下降很快&在第
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&溶液中
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%的浓度就由初始的
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%浓度开始缓慢下降&大

约在
#+)5

浓度趋于稳定(体系达到平衡后&测

定
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%在北山地下水和去离子水体系中的溶

解度分别为#
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%在地下水中的溶解

度比去离子水中的溶解度高一个数量级&这可能

是因为地下水的成分比较复杂&
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%可能与其

中的无机阴离子和有机物形成配合物或胶体&使
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%的溶解度增大(

为了进一步研究造成
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%的溶解度在地

下水中比去离子水中高的原因&在溶液到达溶解
@

沉淀平衡后&对地下水和去离子水体系样品进行

分级过滤&以考察溶液中的胶体分布&结果列入

表
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可知"钚在去离子水中的主

要存在形态是
B.

#

HG

%

,

#

19

%&而在北山地下水

中的主要存在形态则是
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是由于钚在北山地下水和去离子水中存在形态的

不同&造成了钚在两种体系中的溶解度不同(
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溶解度控制固相分析

完整的溶解度研究还应该包括对溶解度控制

固相的成分分析和液相中核素的形态分析&但是

由于试验条件的限制&目前还没有办法对溶解度

控制固相进行直接分析(因此通过热力学计算讨

论了溶解度控制固相的成分和液相中的核素存在
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