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摘要：花岗岩是高放射性废物处置库的首选介质屏障，获取花岗岩中核素迁移参数是处置库安全评价的基

础。本工作旨在以电迁移实验获取的完整花岗岩中核素迁移的数据为基础，并以此建立动力学吸附 -对流 -弥

散的多重耦合数学模型。以拉普拉斯变换求解得到核素在完整花岗岩多孔隙介质当中标准化浓度的解析

解，并应用 MATLAB中的最小二乘法汇编数据拟合程序，模型的敏感性分析表明，本模型相比其他模型更具

普适性，不论是中强吸附核素还是弱吸附核素，都能更好地解释核素离子在完整花岗岩岩芯中的迁移机理。

应用该模型分析 I−和 Sr2+的电迁移实验数据，得到 I−在无电场条件下的    值为（2.25±0.35）×10−14 m2/s，Sr2+在无

电场条件下的    值为（4.80±0.31）×10−13 m2/s。此外，该模型还可以估算一级吸附速率系数 β，进而解释核素离

子在完整花岗岩中的吸附阻滞机制。同时，通过分析突破曲线的斜率和弯曲度，能够深入理解非线性吸附的

迁移机制。
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Abstract:  Granite is considered an ideal medium for geological disposal of nuclear waste due to its unique
stability and wide distribution. When the repository media barrier fails, granite serves as the peripheral rock
medium.  The  porous  nature  of  intact  granite  in  the  deep  subsurface  provides  a  basis  for  groundwater
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storage  and  radionuclide  migration,  allowing  radionuclides  to  migrate  and  diffuse  to  the  biosphere  along
with  groundwater  flow,  ultimately  affecting  the  ecological  environment.  In  this  study,  an  advection-
dispersion  model  for  primary  kinetic  adsorption  was  developed,  introducing  a  primary  adsorption  rate
coefficient  β  to  describe  the  kinetic  adsorption  phenomenon.  The  model  also  considered  important
mechanisms  affecting  the  movement  of  nuclide  ions,  including  electromigration,  electroosmosis,  and
dispersion. Using the Laplace transform, combined with the nonlinear adsorption process of the nuclide ion
tracer between solid-phase granite and liquid-phase water-saturated pores, the first-order reversible kinetic
reaction equation was introduced into the total continuity equation to obtain an analytical solution for the
standardized  concentration  of  nuclides  in  the  intact  granite  porous  medium.  The  computational  program
was coded in MATLAB. The non-adsorbed nuclides I− and the moderately strongly adsorbed nuclides Sr2+

were selected as the analytical  objects during the simulation process.  The diffusion and adsorption in the
matrix  domains  of  the  studied  granite  rock  samples  were  analyzed  in  conjunction  with  basic  parameters
such  as  the  porosity  and  the  dry  weight  of  the  studied  granite  rock  samples  to  obtain  the  relevant  key
migration  parameters.  The  conclusions  of  this  study  are  as  follows:  (1)  The  new  model  is  based  on  the
advection-dispersion model with linear adsorption and introduces a first-order adsorption rate coefficient β.
The  first-order  adsorption  kinetic  advection-dispersion  model  has  been  successfully  established.  (2)  The
sensitivity analysis of the new model proves that the primary adsorption rate coefficient β affects the output
of the model. When the partition coefficient Kd between the solution phase and the solid phase is fixed and
β  is  large  to  a  certain  extent,  the  new  model  reaches  a  linear  adsorption  state.  (3)  Using  this  model  to
analyze  the  electromigration  experimental  data  of  I−  and  Sr2+,  the       of  I−  without  electric  field  is
（2.25±0.35）×10−14 m2/s, and the      of Sr2+ without electric field is （4.80±0.31）×10−13 m2/s. Additionally,
this model can estimate the first-order adsorption rate coefficient β, and explain the adsorption retardation
mechanism  of  nuclide  ions  in  intact  granite.  By  analyzing  the  slope  and  curvature  of  the  breakthrough
curve, the migration mechanism of nonlinear adsorption can be deeply understood.
Key words:  dynamic adsorption-advection-dispersion model； nonlinear adsorption； retardation； mathem-
atical model； radionuclide migration

核能作为高效且低碳的能源之一，在减缓气

候变化和减排温室气体方面扮演着重要角色 [1]。

然而，核电所产生的高放射性废物的处理已成为

全球性的难题 [2]。深地质处置法是目前处置高放

射性废物的主流方法，众多国家计划将用过的核

燃料封存在深地质处置库中，采取复合工程和天

然屏障以隔断放射性核素与生态环境之间的联

系 [3-4]。但处置库中容器失效的风险依然存在 [5]，

放射性核素可能通过地下水在岩层中迁移，从而

对生态环境构成潜在威胁 [6]。花岗岩因其低渗透

性和高稳定性可以有效地隔离放射性废物，防止

放射性核素进入生态环境 [7]，被认为是核废料地

质处置的理想媒介 [8]。因此，深入了解核素迁移

机制、确保处置库的安全是高放废物处置研究的

首要问题，其中，获取花岗岩岩芯的核素迁移参

数是进行处置库安全评价的关键步骤。

为深入研究放射性核素的扩散和吸附特性，

Ikonen 等 [9] 使用花岗岩岩芯进行块尺度实验，但

这些实验并不能反映真实地质环境的复杂性。

Nilsson 等 [10] 对完整花岗岩开展了全扩散实验，但

实验需要耗时数年才能完成。为了提高效率 ，

Löfgren 等 [11] 提出了电迁移实验，通过施加微小电

场可以显著缩短实验周期。Li 等 [12] 通过引入电

化学工作站对 Löfgren 等 [11] 的电迁移实验设备进

行改进，以真实地模拟处置库地下水环境下的核

素离子迁移行为。

在数百万年时间尺度上评估地质处置库的长

期安全性，数值模拟是非常有效的方法 [13]。Du

等 [14] 结合 PSUADE 和 AQUIFER 方法对放射性核

素在等效多孔介质中的迁移进行了一系列蒙特

卡罗模拟。由于无法确定研究区花岗岩参数的

具体特征，有必要量化放射性核素在高放射性废
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物处置屏障内迁移的不确定性，以提高模型模拟

和预测结果的准确性。 Jia 等 [15] 将蒙特卡罗模

拟、响应面模型和 MARS 方法相结合，量化了断

裂花岗岩性质和放射性核素迁移参数相关输入

参数的不确定性和敏感性。此外，Jia等 [16] 开发扩

展裂缝介质中保守输运参数的概念模型表明，基

于拉格朗日算法模型（LBTM）的色散估计值比实

测值高 10.55%。Hu 等 [17] 研究表明，不同粗糙度

裂隙中的溶质运移行为存在差异。在此基础上，

Puukko 等 [18] 对完整花岗岩的升尺度因子进行了

保守估计。因此，有效利用电迁移实验数据获取

花岗岩中核素迁移参数具有重要的现实意义 [16]。

De
m

传统上，电迁移实验数据采用 Plug-Flow 模型

进行分析，该模型主要考虑电迁移对离子迁移的

影响，忽略了电渗透和弥散对迁移过程的贡献。鉴

于此，Meng 等 [19] 通过分析岩样上的质量平衡，建

立了线性吸附对流-弥散模型，该模型同时考虑了

电迁移、电渗透和弥散对离子迁移的影响。然

而，在线性吸附的对流-弥散模型中是假设吸附与

解吸过程在任意时刻达到动态平衡，即阻滞因子

恒等于 1，并不能充分解释核素迁移过程中的非

线性吸附状态。因此，本工作综合考虑电迁移、

电渗透、弥散和非线性吸附机制对核素离子迁移

行为的影响，拟引入一级吸附速率系数 β，建立一

级吸附动力学对流 -弥散模型，以更准确地分析

Li 等 [12,20] 的电迁移实验数据，获取 I−和 Sr2+的有效

扩散系数    和液固相之间的吸附分配系数 Kd；同

时，以该模型估算 I−和 Sr2+的 β 值，以更好地解释

核素非线性吸附的迁移机理。 

1　模型建立

根据菲克定律，得出岩石样品中稀释示踪剂

的连续性方程如下 [21]：

εTS
∂c
∂t
= − ∂N

e

∂x
− ∂cq

∂t
（1）

式中：c 表示 t 时刻在位置 x 处的溶液中示踪离子

浓度；εTS 表示岩石样品孔隙率；Ne 表示有效质量

通量；cq 表示岩石样品中的示踪离子浓度。

当不满足局部平衡的线性吸附时，在非线性

吸附过程中，采用 Kd 描述溶质在液相和固相之间

分配的参数，可以将吸附过程表达为一级可逆动

力学反应 [22]：

ρ
∂cm

∂t
= β
Ä

c− cm

Kd

ä
（2）

式中：ρ 表示岩石样品的干容重；cm 表示岩石样品

吸附的示踪离子浓度；β 表示一级吸附速率系数。

一级吸附动力学的对流 -弥散模型是在线性

吸附的对流-弥散模型的基础上，引入一级吸附速

率系数 β 作为关键参数，特别强调了动态吸附可

逆动力学反应的重要性，这种反应机制在岩石样

品孔隙度均匀且受非平衡吸附影响的情况下发

挥关键作用。

当 β 足够大时，核素示踪离子在岩石样品中

的吸附与解吸达到动态平衡状态，满足线性吸附

假设。此时，花岗岩中的示踪离子浓度与孔隙溶

液中的浓度比保持恒定，这正符合线性吸附模型

的假设，核素示踪离子在岩石样品中的吸附与解

吸过程可以用 Meng 等 [19] 提出的线性吸附对流 -

弥散模型来解释，其简化了动态吸附可逆动力学

反应的数学处理。

根据质量守恒定律，结合方程（1）、（2）得到

一级吸附动力学的对流-弥散方程：

εTS
∂c
∂t
= εTSDe ∂

2c
∂x2
−εTSve

c
∂c
∂x
−ρ ∂cm

∂t
（3）

ve
c式中：De 表示核素离子的有效弥散系数；    表示

有效对流速率。

初始条件：

初始条件1：t= 0，c= 0 （4）
初始条件2：t= 0，cm= 0 （5）

边界条件：

边界条件1：x= 0，c=cL （6）
边界条件2：x=L，c=cR （7）

式中：L 表示岩石样品长度；cL，源腔室中的离子

浓度；cR，接收腔室中的离子浓度。

按照 Meng 等 [19] 的实验方法，由源腔室和接

收腔室的宏观质量守恒定律，推导 cL 和 cR 的演

变。并对方程（3）进行拉普拉斯变换，得：

εTS·s·c =εTS·De·
∂2c
∂x2
−εTS·ve

c·
∂c
∂x
−

ρ·s·
β

ρ·s+
β

Kd

c （8）

c式中：    为 c 的拉普拉斯变换，s 为拉普拉斯算子。

方程（8）可以简化为：

sRc̄ = −ve
c
∂c̄
∂x
+De ∂

2c̄
∂x2

（9）

式中，R 为非线性阻滞因子，可以表示为：

R = 1+
ρ

εTS
·

β

ρ·s+
β

Kd

（10）
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采用 Meng 等 [19] 研究线性吸附的对流-弥散模

型的计算框架和步骤 ，针对本工作模型中参数

β 的引入和调整，经计算，解得：

 

cR = −
exp
Å

Pe
2

ã
Pcsch(P)

Peï
1
2
+βLs+

Pcoth(P)
Pe

òï
1
2
−βRs− Pcoth(P)

Pe

ò
+

ï
Pcsch(P)

Pe

ò2 βLc0 （11）

式中：Pe 为 Péclet 数；βL 表示源腔室的弛豫时间；

βR 表示接收腔室的弛豫时间；但与 Meng 等 [19] 求

解结果不同的是，式（11）中的 P 具体定义为：

P =
Pe
2

…
1+

4RτA s
Pe

（12）

式（12）中特征平流时间 τA，由下式给出：

τA =
L
ve

c

（13）
 

2　核素迁移关键参数

为了描述完整花岗岩岩石孔隙结构对核素离

子迁移行为的影响，引入关键参数地层因子 Ff，该

因子考虑了收缩度和弯曲度两个参数的影响 [23]：

Ff = εTS·
δ

τ2
（14）

式中：δ 是收缩度，取决于离子直径与孔径之间的

比值；τ 是弯曲度，定义为迁移路径实际距离与实

验测得岩石样品两端之间距离之比 [24]。由于这两

个参数难以直接测量，以无约束孔隙水中分子扩

散系数估算 Ff：

Ff =
De

m

Dm
（15）

De
m式中：    表示有效扩散系数；Dm 表示无约束孔隙

水中分子扩散系数。

电迁移是电迁移实验中影响离子迁移行为

的重要机制，同时，弥散与扩散对核素离子迁移

行为的影响也需要区分开。根据爱因斯坦定律，

建立离子迁移率 μ 与分子扩散系数 Dm 的关系

如下 [25]：

Dm =
µkBT
ze

（16）

式中：kB 表示玻尔兹曼常数；T 表示绝对温度；z 表

示示踪离子的价态；e 表示电子电荷。

有效弥散系数 De 可以近似为 [19]：

De=α（µ+µeo）
∂ϕ

∂x
+De

m （17）

ϕ

式中：α 表示弥散长度；μeo 表示电渗透的离子迁

移率；    表示电压。

由方程（11）可得，接收腔中核素离子示踪剂

ve
c

ve
c

浓度的演变仅取决于    、De、β 和 Kd。通过使用

de Hoog 算法 [26] 将方程 （11）转换回时域而获得

cR 的数值解。以非线性最小二乘法将 cR 的数值

解与实测数据的突破曲线拟合，并辅以合适的下

界和上界，识别出    、De、β 和 Kd：

cR = f (ve
c,D

e,β,Kd,c0, t) （18）

式中，c0 为源腔室中的初始核素离子浓度。 

3　敏感性分析

本工作基于 Li 等 [12,20] 的电迁移实验数据对所

建立的新模型进行分析。Meng 等 [19] 以线性吸附

对流 -弥散模型分析弱吸附及不吸附核素的电迁

移实验数据时，假定分配系数恒为 0。而 Li 等 [20]

以线性吸附对流 -弥散模型分析中强吸附核素的

电 迁 移 实 验 数 据 时 ， 所 得 分 配 系 数 的 范 围 为

（8.90×10−7）～（1.14×10−5）  m3/kg，在此研究的基础

上，分别选定与结果值相近的 Kd=1×10−4、1×10−5、

1×10−6、1×10−7 m3/kg 进行一级吸附动力学对流-弥

散模型的敏感性分析，结果示于图 1。如图 1 所

述，在不同的 Kd 值下，随着 β 值增加至一定阈值，

β 值的进一步增大不会影响非线性阻滞因子 R 的

大小，吸附相中的核素离子吸附量与溶液相中核

素离子浓度的变化率成线性关系。这一现象揭

示了在一定条件下，吸附动力学过程由非平衡状

态向平衡状态的转化。本工作的发现强调了理

解和量化 β 这一关键参数对解释多孔介质中核素

迁移行为的重要性。

图 1 通过展示不同的 β 值和 Kd 值设定下的突

破曲线，阐释了 β 的变化对一级吸附动力学对流-

弥散模型输出结果的影响。由图 1（ a）可知 ，当

Kd=1×10−4 m3/kg 时，β 由 1×100/h 变化到 1×101/h

时，一级吸附动力学对流-弥散模型模拟得到的突

破曲线中拐角斜率明显不同 ，非线性阻滞因子

R 变化显著。这表明 β 在该范围内变化时，溶质

中的核素离子吸附在岩石样品上的速率增加导

致非平衡吸附趋向平衡状态。同时，核素离子迁

移行为受到新的分散机制的影响，即动态吸附机
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制的影响。

由图 1（b）可见，当 Kd=1×10−5 m3/kg 时，β 在

（1×10−2～1×10−1） /h 的变化范围内，非线性阻滞因

子 R 变化较明显。但是，在 β 增大至 1×10−1/h 及更

大值的过程中，非线性阻滞因子 R 几乎不再变化。

由图 1（ c）可见，当 Kd=1×10−6 m3/kg 时，β 在

（1×10−4～1×10−1） /h 的变化范围内，非线性阻滞因

子 R 变化相对较小。这一结果表明 ，当 K d=1×
10−6 m3/kg 时，β 的变化对一级吸附动力学对流-弥
散模型输出结果影响并不明显，动态吸附机制在

这种状态下对核素离子迁移行为的影响并不十

分重要。

由图 1（d）可见，在极小的 Kd=1×10−7 m3/kg 时，

β 的变化对非线性阻滞因子 R 没有影响。在这种

特殊情况下，无论 β 取极大值或极小值，非线性阻

滞因子 R 恒定不变。一级吸附动力学对流 -弥散

模型中的动态吸附机制达到线性吸附状态，一级

吸附动力学对流 -弥散模型输出结果与线性吸附

对流-弥散模型输出结果无任何差别。

同时，图 1 的敏感性分析结果表明，当突破曲

线拐角斜率越大时，一级动力学吸附对流-弥散模

型输出结果受动态吸附机制的影响越强。在

Kd 变小的过程中，非线性阻滞因子 R 受关键参数

β 值的影响减弱。

总体而言，Kd 值与 β 值的变化，均会影响一级

吸附动力学对流 -弥散模型突破曲线的拐角斜率

和非线性阻滞因子 R。一级吸附动力学对流 -弥
散模型的敏感性分析结果不仅证明了其有效性，

同时为评估花岗岩中核素示踪剂离子的扩散和

吸附特性提供了可靠的理论基础。 

4　数据分析

以一级吸附动力学对流 -弥散模型拟合分析

I−的电迁移实验数据 [12]，结果示于图 2。如图 2 所

示，该模型的拟合结果能很好地描述不同电势下

实验数据的变化趋势。

表 1 列出了本工作模型与平衡吸附的对流 -

弥散模型对 I−电迁移实验数据拟合得到的关键参
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图 1    一级吸附速率系数 β 的敏感性分析

Fig. 1    Sensitivity analysis of the first-order adsorption rate coefficient β
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数结果的对比。本工作的一级吸附动力学对流 -

弥散模型拟合分析 Li 等 [12] 获取的 1、2、4 V 电压

下 I−的电迁移实验数据，分别得到三种不同电压

下的 De 值。再通过线性拟合三种不同电压下的

De 值（图 3），以式（17）估算得到无电场作用下的

 为（2.25±0.35）×10−14 m2/s。与 Meng 等 [19] 应用

线性吸附对流 -弥散模型估算得到的    ，均在文

献 [23] 报道的结果范围内。文献 [27] 报道 I−的

Dm 为 2.048×10−9 m2/s，以方程（14）计算得到 Ff 为

（1.10±0.02）×10−5，与 Meng 等 [19] 的 Ff 结果相近，都

在文献 [4] 报道的合理范围内。值得注意的是，

Meng 等 [19] 以线性吸附对流-弥散模型估算无电场

作用下 I−的    是求 2 V 和 4 V 电压下 De 的平均

值。而在本工作中，以一级吸附动力学对流-弥散

模型分别获取 1、2、4 V 下的 De 值，通过线性回归

分析估算得到 I−在无电场作用下的    。显然，一

级吸附动力学对流 -弥散模型相较线性吸附对流 -

弥散模型拟合所得误差更小，    参数获取方式更

可靠。由此表明，一级吸附动力学对流-弥散模型

解释不吸附核素在完整花岗岩中迁移行为更具

准确性和有效性。
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线性吸附对流 -弥散模型的应用是基于阻滞

因子恒为 1 和吸附分配系数恒为 0 的假设，考虑

到完整花岗岩孔隙表面对 I−不吸附的性质，这种

可能性仍然成立。但是，以一级吸附动力学对流-

弥散模型分析 I−的电迁移实验数据 [12] 时，计算 1、

2、4 V 三个不同电压下 Kd 的平均值，估算得到无

电场作用下的 Kd 值为 9.05×10−7 m3/kg，这可以很

好地反映 I−在完整花岗岩孔隙表面的不吸附特

性。同时，一级吸附动力学对流-弥散模型以式（18）

得到 I−在三个不同电压下的 β 值，并求其平均值

估算无电场作用下的 β=3.07×10−2/h。由此估算得

到 I−在无电场作用下的 β/Kd 为 3.39×104 kg/（m3•h）。

结果表明，在无电场作用下，I−的解吸过程显著快

于吸附过程，即在饱水花岗岩孔隙中，I−的动态吸

附状态趋近于线性吸附平衡状态。基于以上分

析，本工作确认了在无外加电场的条件下，I−维持

吸附和解吸的动态平衡状态。

以一级吸附动力学对流 -弥散模型拟合分析

Li等 [20] 的 Sr2+电迁移实验数据，结果示于图 4。如

图 4 所示，该模型的拟合结果能很好地描述四种

不同电压下实验数据的变化趋势。

表 2 总结了两种不同的对流 -弥散模型对

Sr2+电迁移实验数据拟合得到的关键参数结果。

本研究以一级吸附动力学对流 -弥散模型拟合分

析 Li 等 [20] 获取的 1、2、3、4 V 电压下 Sr2+的电迁

移实验数据，分别得到四种不同电压下的 De 值。
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图 2    以一级吸附动力学对流-弥散模型拟合 NaI示踪剂的

突破曲线

Fig. 2    Fitting breakthrough curves of NaI tracer with the first-

order adsorption kinetic advection-dispersion model

 

表 1   一级吸附动力学对流-弥散模型对 NaI示踪剂的突破

曲线分析结果及对比

Table 1    Results and comparison of breakthrough curves analysis

of NaI tracer by the first-order kinetic adsorption

advection-dispersion model

引用模型

NaI示踪剂

De
m1014   /

（m2•s−1）
105Ff

107Kd/

（m3•kg−1）

线性吸附的对流-弥散模型 11.5±0.60 5.61±0.29

本工作的一级吸附动力学

对流-弥散模型

2.25±0.35 1.10±0.02 9.05

文献[19]报道结果 1.0～46.0 1.0～20.0 0
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再通过线性拟合四种不同电压下的 De 值，结果示

于图 5。如图 5所示，以式（17）估算得到无电场作

用下的    为（4.80±0.31）×10−13 m2/s，与 Li 等 [20] 应

用线性吸附对流 -弥散模型估算得到的    值相

近。Yamaguchi 等 [28] 的研究结果指出，其研究所

选用的岩石样品孔隙度为（0.68±0.03）%，相较于

Li 等 [20] 所用岩石样品，存在不同的孔隙特征。孔

隙度作为影响核素传输特性的关键参数，其差异

需在数学模型的应用与解释中被充分考虑。因此，

Yamaguchi 等 [28] 提供的核素迁移相关参数范围对

理解不同孔隙度下花岗岩中的核素迁移行为仅

作为有益参考。文献 [20, 29]报道 Sr2+的 Dm 为 7.91×

10−10 m2/s，采用式（14）计算得到 Ff 为（6.07±0.39）×

10−5，在文献 [28]报道的合理范围内。值得注意的

是，Li 等 [20] 以线性吸附对流 -弥散模型估算无电

De
m

De
m

De
m

场作用下 Sr2+的    是求 2、3 、4 V 电压下 De 的平

均值。而在本研究中，以一级吸附动力学对流-弥

散模型分别获取 1、2、3、4 V 下的 De 值，通过线

性回归分析估算得到 Sr2+在无电场作用下的    。

本研究实验数据较多，一级吸附动力学对流-弥散

模型相较线性吸附对流 -弥散模型拟合效果更好，

 参数获取方式更可靠。这一比较揭示了一级

吸附动力学对流 -弥散模型解析中强吸附核素在

完整花岗岩中迁移行为更具准确性和有效性。
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线性吸附对流-弥散模型分析 Sr2+的电迁移实

验数据 [20] 时，由于对阻滞因子和吸附分配系数的

恒定假设，可能未充分考虑一级吸附速率系数对

扩散的影响，而忽略了动态吸附机制的贡献，并

不能提供较准确的核素迁移参数结果值。一级

吸附动力学对流-弥散模型分析 Sr2+的电迁移实验

数据 [20] 时，引入一级吸附速率系数 β 对线性吸附

对流 -弥散模型进行校正，调整其他参数，例如线

性吸附中的阻滞因子，以适应新的动力学模型。

应用一级吸附动力学对流 -弥散模型计算四个不

同电压下 K d 的平均值 ，得到无电场作用下的

Kd 值为 3.2×10−4 m3/kg。同时，基于一级吸附动力

学对流-弥散模型计算 Sr2+在四个不同电压条件下

的平均 β 值，并据此估算出无电场作用下的 β 值

为 2.56×10−1/h，进一步估算得出 Sr2+在无电场作

用下的 β/Kd 为 8 kg/（m3•h）。Wen 等 [30] 的研究与

本研究结果相似 ，均表明 Sr2+的有效扩散系数

比 I−大。此外，两项基于吸附动力学的研究 [30] 均

表明，Sr2+在花岗岩中的吸附速率显著高于其扩散

速率，表明其在花岗岩内部的吸附过程主要受限
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图 4    以一级吸附动力学对流-弥散模型拟合 SrCl2 示踪剂

的突破曲线

Fig. 4    Fitting breakthrough curves of SrCl2 tracer

with advection-dispersion model of

the first-order adsorption kinetics

 

表 2   一级吸附动力学对流-弥散模型对 SrCl2 示踪剂的突

破曲线分析结果及对比

Table 2    Results and comparison of breakthrough curves analysis

of SrCl2 tracer by the first-order kinetic adsorption

convection-dispersion model

引用模型

SrCl2示踪剂

1013De
m /

（m2•s−1）
105Ff

103Kd/

（m3•kg−1）

线性吸附的对流-弥散模型 2.86 3.62 0.01

本工作的一级吸附动力学

对流-弥散模型

4.80±0.31 6.07±0.39 0.32

文献[28]报道结果 0.32～1.7 1.0～20.0 1.4～13.3
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于向内部孔隙结构中的扩散，从而说明扩散机制

在该吸附过程中起主导作用。Wen 等 [30] 的研究

进一步指出，在无电场作用下，Sr2+的解吸和吸附

之间的差异较 I−更小，揭示了 Sr2+主要以离子交换

的形式吸附于花岗岩孔隙表面，而非完全不吸附

状态。因此，以一级吸附动力学对流-弥散模型可

以更合理地解释 Sr2+在花岗岩中的迁移机制。 

5　结　论

本工作得到如下初步结论：

（1）针对完整花岗岩的放射性核素电迁移实

验，建立了吸附动力学对流-弥散的多重耦合模型；

（2）对新模型的解析解和敏感性分析表明，新

模型相对于其他模型更具有普适性，不管是对于

中强吸附核素还是弱吸附核素 ，均能够很好地

解释核素离子在完整花岗岩岩芯当中的核素迁

移机理，尤其是动态吸附机制对核素迁移行为的

影响；

De
m（ 3）本工作模型估算    值较线性吸附的对

流-弥散模型得到的迁移参数结果误差更小，结果

更可靠，这对于高放射性废物地质处置库的设计

和安全评估尤为重要。

该模型能有效地利用处置库现场电迁移实验

数据获取核素迁移的关键参数，为高放废物处置

库安全评价提供更为准确的研究方法。然而，一

级吸附动力学对流 -弥散模型由于使用少量电迁

移实验数据进行拟合分析，在数据分析过程中可

能会产生较大的误差影响，在不久的将来，将引

入集合卡尔曼滤波对实验数据和模型得到的评

价参数进行校正，以得到更适合实际应用的关键

评价参数。
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