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摘要!为了准确模拟和预测核素在含水层中的分布)累积情况&借助物理模型试验与核素迁移模式客观反映其

迁移)转化规律是不可或缺的手段(以山西第四系粉质壤土潜水层地下水为研究对象&建立实验室尺度下的

核素迁移三维模型试验&示踪核素+*

[/

以点源形式布设在断面中心位置&通水量为
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(结果表明&
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后中心点处+*

[/

浓度峰值沿轴向迁移了
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&峰值活度浓度为
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!随着与轴线距离的

增加&径向上)下对称
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个区域的峰值浓度逐渐减小&上半部活度浓度为
"'*)k"*

#

(

>'*#k"*

#

U

Q

'

39

#

&峰值

迁移距离约为
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&下半部活度浓度为
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&峰值迁移距离约为
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(结合试验体中+*
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的浓度分布&建立
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核素迁移三维数值模型&拟合得到了+*
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在粉质壤土

中的吸附分配系数为
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&纵向弥散度为
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&横向弥散度为
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目前国内外研究放射性核素迁移规律的方法

有原位试验)监测类比)实验室模拟试验和数值模

拟(原位试验可以在现场实际条件下&研究多场

耦合以及空间尺度效应对核素迁移规律的影响&

罗嗣海等+

"

,系统介绍了世界各国高放废物深地质

处置核素迁移多场耦合的进展情况&如美国尤卡

山#

A[_

%凝灰岩地下实验室)瑞士格瑞穆塞尔

#

N/79:4&

%花岗岩地下实验室)比利时莫尔#

]%&

%

粘土岩地下实验室等都曾开展大规模的研究项

目(监测类比主要利用现场获取的监测数据&作

为理论建立和验证的依据&可以在接近自然条件

下研究核素迁移的地球化学行为&
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R

17

等+

)

,以

切尔诺贝利核事故区的
645_%/4:;

废物填埋场

为对象&建立平衡吸附模式下的+*

[/

二维迁移模

型&计算值与监测数据对比分析后&认为应该改进

核素迁移模式!

O./7D197
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,在日本福岛核事故

后&测量不同深度土壤样品&得到土壤垂直剖面上

"#B
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的浓度分布曲线&发现除大部分仍滞留在土

壤表层外&下层土壤中有较高浓度的-前伸须.现

象(实验室模拟试验的优势是可以在设定的条件

下重复和验证试验&

[g40D043;

等+

!

,在距离切尔诺

贝利核电站以西
)'@D9

的试验场&利用动态土柱

试验研究了>@

[/

在包气带砂土介质中的迁移规律&

发现浓度穿透曲线存在明显的不对称性和-后拖

尾.现象(数值模拟则能克服时间和空间的限制&

是分析核素迁移规律不可或缺的手段&
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,采用
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软件预测了亚马逊河流域

伴生矿废物处置场中的放射性核素迁移行为&结

果表明双重孔隙度模型可以恰当地描述优先流与

非平衡吸附下的核素迁移问题(

对于放射性核素而言&原位试验经济代价高&

监测类比需要契机(因此&实验室模拟试验与数

值模拟是研究核素迁移规律的重要方法(但是&

现阶段实验室尺度的核素迁移试验多采用一维模

型&如刘东旭等+

,

,建立动态土柱一维试验&模拟了
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在包气带砂土和黏土中的垂直迁移规律&结

果显示砂土中的穿透曲线存在-后拖尾.现象(
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,与朱君等+
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,也是采用土柱一维试验&分别研

究了+*
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在石英砂和干旱地区砂土中的垂直迁移

行为&浓度穿透曲线同样存在-后拖尾.现象(三

维模型试验是分析非均匀介质中溶质纵)横向弥

散现象的唯一方法&却因为其复杂性少有报

道+
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,

(本工作拟以山西的第四系粉质壤土潜水

层为对象&探寻核素迁移三维模型试验方法&并结

合
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数值模型&研究+*
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在含水层介质

中的迁移规律(
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实验部分
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材料和仪器

试验含水层介质取自中国辐射防护研究院榆

次野外实验基地&为第四系粉质壤土潜水层(其中
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#质量分数&下同%)粉粒为
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示踪核素+*
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为进口标准源(盐酸)硝酸&优

级纯&草酸&纯度为
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&均购自国药集团化学
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实验方法

通过核素迁移三维物理模型试验与数值模拟

技术结合&研究核素+*

[/

在潜水层地下水粉质壤

土中的迁移)转化规律&并获取关键迁移参数(大

致为两个研究阶段"
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%首先&建立+*

[/

在粉质壤土中迁移的三维
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物理模型试验(试验结束后解体土柱&实测获得

选定区域轴向+*

[/

的浓度分布值及曲线(但是&

由于固相介质的非均匀性&以及核素被吸附的动

力学过程存在差异&核素迁移的浓度分布曲线可

能出现-单峰对称型.)-单峰拖尾型.)-双峰型.等

不同形状&因此&对应平衡吸附模型)单点吸附模

型)两点吸附模型等不同的迁移模式(

物理模型试验结束后&需要依据+*

[/

在粉质

壤土中的浓度分布曲线&分析)判断其具体的迁移

模型(

#

)

%然后&采用
M

<

5/.:?#̂

软件建立核素迁

移三维数值模型&建立基于平衡吸附模式下的核

素迁移数值模型&得到
),*5

后的计算值&同样将

选定区域的+*

[/

浓度沿轴向距离作图&得到计算

浓度分布曲线&将实测浓度分布曲线与计算浓度

分布曲线对比分析&依据拟合程度&获得+*

[/

在粉

质壤土中的吸附分配系数
3

5

以及纵向弥散度

/

F

)横向弥散度
/

M

(

试验装置示于图
"

(试验装置设计由三部分

组成"#

"

%供水装置&包括水箱和用于控制流量的

蠕动泵!#

)

%土柱体试验箱!#

#

%流出物收集装

置(土柱体试验箱为有机玻璃材质&由入水端)示

踪源)试验土体和出水端四个部分组成&尺寸为

>@*99k"@*99k"@*99

&厚度
"'*39

(入水

端长为
"@* 99

&依次填充
"** 99

的粗砂)

@*99

的石英砂(示踪源+*

[/

以点源的形式布设

在入水端与试验土体交界处的断面中心&活度总

量约为
"'@#@k"*

,

U

Q

!试验土体为
,**99

!出水

端为
"**99

&填充粗砂(入水端连接蠕动泵&控

制流速
#B@9F

'

5

#根据地下水流速计算%(出水

图
"

!

试验装置
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4/7940;1&54X734

端连接流出物收集装置&按时测量流出液的体积(

通水
),*5

后&结束试验(以示踪源所在位

置为零点&沿水流方向为正&将土柱体解体为每层

#99

的薄片&解体长度
B'>39

(再用半径
"

)

#
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B39

的取样环刀&将每片样品剖分成
!

个环形

圈&按上)下
)

份#除半径
"39

的样品外%得到七

个区域&示于图
)

(共产生
">)

个土壤样品&将样

品放入聚乙烯盒&干燥并称重&测量其中+*

[/

浓

度(测量方法是先用
,9%&

'

F

的盐酸浸取&草酸

沉淀钙)镁)铁等金属离子&再用
>9%&

'

F

的浓硝

酸溶解沉淀&过
[/?:
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树脂柱&最后用蒸馏水将

+*

[/

洗脱&草酸沉淀
[/

)̀

&质量法计算
[/

的化学

回收率&溶解沉淀并用液闪测量+*

[/

的浓度(

图
)
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取样示意图
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土壤水力参数测定

土壤水力参数需要测量水分特征曲线与饱和

导水率(水分特征曲线采用砂性漏斗法和机械张

力计法结合的方式测定&得到不同体积含水率下

的土壤吸力值&用
$10N40.38;40

模型拟合得到

粉质壤土的饱和含水率
%
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&残余

含水率
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&进气值倒数
&

b

*'**!,

&

!b#')*

(另外&饱和导水率用定水头法

测定为
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结果和讨论

BA@
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物理模型试验结果

测量样品中+*

[/

的浓度是孔隙水和被吸附在

固相介质上+*

[/

的总浓度(依据每个区域轴向的

+*

[/

浓度分布&得到各区域+*

[/

的浓度分布曲线&

峰值迁移距离和浓度结果列入表
"

(

),*5

后&

"

$

B

区域+*

[/

在粉质壤土中的浓度分布曲线均呈

正态分布的-单峰.型&浓度峰值沿水流方向迁移

了约
)'B

(

#'+39

&说明+*
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在粉质壤土中能很快

达到吸附
?

解吸平衡&可以用平衡吸附理论+

")?)*

,来
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核化学与放射化学
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描述其迁移规律#式#
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分配系数与液相浓度的乘积(
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为体积

含水率&

39

#

'

39

#

!

&

为核素运移时间&
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为达西

流速&
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为弥散系数&
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"

为体积干密

度&

R

'

39

#

!

D

为溶解相活度浓度&

U

Q

'

39

#

!

Dc

为吸

附相活度浓度&

U

Q

'

39

#

!

3

5

为吸附平衡时的吸附

分配系数&

39

#

'

R

!

'

为核素衰变常数&

5

a"

(

表
"

!

各区+*

[/

峰值浓度分布

E1Z&4"

!

T41D3%0340;/1;7%057:;/7Z.;7%0%2

+*

[/

区域
峰值迁移距离'

39

峰值活度浓度'

#

U

Q

/

39

a#

%

" )'B

"'*)k"*

#

) #'# "'>,k"*

#

# #', )'**k"*

#

! #', #'!,k"*

#

@ #', >'*#k"*

#

, #', +'>*k"*

#

B #'+ "'*!k"*

!

另外&随着与轴线距离的增加&径向上)下对

称
,

个区域的峰值浓度逐渐减小&上半部活度浓

度为
"'*)k"*

#

(

>'*#k"*

#

U

Q

'

39

#

&峰值迁移距

离为
)'B

(

#',39

&下半部活度浓度为
"'>,k

"*

#

(

+'>*k"*

#

U

Q

'

39

#

&峰值迁移距离为
#'#

(

#',39

(其中&

)

区的活度浓度峰值是
"

区的

"'>)

倍&

!

区的活度浓度峰值是
#

区的
"'B#

倍&

,

区的活度浓度峰值是
@

区的
"'))

倍&中心点

#

B

区域%活度浓度最大&为
"'*!k"*

!

U

Q

'

39

#

(

分析原因主要有两点"#

"

%入水端粗砂)石英

砂的渗透系数远大于粉质壤土&水在入水端底部

迅速累积使实验箱下部水头压力比上部大!#

)

%石

英砂对+*

[/

的吸附能力小于粉质壤土&且吸附以

后容易从石英砂上解吸出来&在下部较大的水流

速率下&更多的+*

[/

被解吸下来&使得实验箱下部

浓度大于上部(

BAB

!

数值模拟及迁移参数求解

在建立核素迁移模型之前&必须保证水流模

型的准确性(先建立水流模型和用于水流验证的

实测资料(以示踪源点为起始点&在土柱体水流

方向上每
"@39

布置一个测压管&用于测量水头

在轴向上的分布情况&结果示于图
#

(另外&在

)

-

测压管上下各布置一个测压管#

@

-

)

,

-

%&间

隔为
,39

&用于测量水头在径向上的分布情况(

图
#

!

"

-

$

,

-

测压管分布示意图

_7

R

=#

!

"

-

$

,

-C

74g%94;/7357:;/7Z.;7%0

在了解土柱体中水头分布情况后&应用

M

<

5/.:?#̂

软件建立三维水流模型&模型空间上

将土柱体沿水流方向离散为
#99

&

F

)

G

方向离散

为
"*99

的矩形单元格&单元格尺寸为
#99k

"*99k"*99

&剖分为
"@

层&

"@

行&

)>#

列(共

生成节点数
B)B*!

个&网格
")B#@*

个(模型顶

部概化为定流量边界&与通水量一致&为
#B@9F

'

5

!

底部也概化为流量边界&为每天收集的底部流出

液流量(水流模型涉及的参数均采用试验值&如

容重)土壤水分特征曲线和饱和导水率(以实测

水头值作为验证资料&验证所建水流模型的准确

性&结果列入表
)

(实验箱计算水头分布情况示

于图
!

(

表
)

!

实验箱实测值与计算值结果

E1Z&4)

!

64:.&;:%2941:./45X1&.4:105

31&3.&1;45X1&.4:

(%'

测压管位置

4

'

39 G

'

39

实测水头'

39

计算水头'

39

" * > ,"')# B*'@,

) "@ > !B'>@ @#'*,

# #* > !!'!* #@')"

! !@ > "#',B "B'#,

@ "@ ) !!'") !B'*,

, "@ "! @)'** @+'*,

水头实测值与计算值基本上吻合&所建立的

数值模型能够反映试验箱中水流运动的实际情

#+)

第
#

期
!!

朱
!
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况(根据两点之间的水头差及
,

4

&计算出试验箱

中的水力梯度
Hb"'"*

(用达西公式计算渗透系

数为
"'B,k"*

a@

39

'

:

&基本与
"'#

节定水头测量

值一致(

图
!

!

实验箱计算水头分布

_7

R

=!

!

S1&3.&1;7%0%2W1;4/841557:;/7Z.;7%0

水流模型建立和验证后&利用
67381/5:

方

程&建立基于平衡吸附模式下的核素迁移模型&计

算得到+*

[/

在整个试验箱中的浓度分布情况(水

平方向上&将模型从下至上剖分为
"@

层&从中选

择
)

)

!

)

,

)

>

)

"*

)

")

)

"!

层的+*

[/

浓度计算值&结果

示于图
@

(因为符合平衡吸附理论&得到孔隙水

中+*

[/

的浓度后&计算得到土壤中+*

[/

的浓度&以

总浓度与实测值比对拟合可知&结果基本上与实

测结果一致&第
>

层#中心层%

+*

[/

浓度最大&沿

上)下方向远离中心层的区域浓度逐渐减小&且

上)下对称两层下部浓度比上部高(

!!

通过模型计算结果&将
"

$

B

区域+*

[/

的计算

浓度沿轴向距离作图&得到每个区域+*

[/

的计算

浓度分布曲线&将实测浓度分布曲线与计算浓度

分布曲线对比分析&结果示于图
,

(另外&根据平

衡吸附迁移理论&浓度峰的迁移距离取决于吸附

分配系数的延迟作用(在其他因素一定的情况

下&吸附分配系数越大&延迟作用则越强&迁移距

离越短!反之&延迟作用越弱&迁移距离越远(而

水动力弥散度主要决定迁移曲线的-宽窄.&弥散

度越大&浓度分布曲线跨度越大&峰值浓度越小!

反之&浓度分布曲线跨度越小&峰值浓度越大(

迁移参数求解的具体过程是"首先&通过浓

度峰的位置确定吸附分配系数!然后&根据峰值

浓度和迁移曲线的跨度确定水动力弥散度(通

过不断调整吸附分配系数和水动力弥散度&直

到实测浓度分布曲线与计算浓度分布曲线拟合

较好为止(

由此得到以下迁移参数"

+*

[/

在粉质壤土中的吸

附分配系数为
B+'* 9F

'

R

&纵向弥散度
/

F

为

*'B39

)横向弥散度
/

M

为
*'>39

(

"

$

B

区域+*

[/

实

测浓度与计算浓度的相关系数为
*'+)

(

*'+>

(本次

实验的粉质壤土取自中国辐射防护研究院榆次野

外试验场&

)*

世纪
+*

年代王金生等+

)"

,曾在此试验

场开展>@

[/

在粉质壤土中的原位迁移试验&得到

>@

[/

的吸附分配系数为
B"'">9F

'

R

&纵向弥散度

#

1

%$$$第
)

层&#

Z

%$$$第
!

层&#

3

%$$$第
,

层&#

5

%$$$第
>

层&#

4

%$$$第
"*

层&#

2

%$$$第
")

层&#

R

%$$$第
"!

层

图
@

!

M

<

5/.:?#̂

计算结果
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R
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!
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???

$$$计算浓度&

5

$$$实测浓度

#

1

%$$$区域
"

&#

Z

%$$$区域
)

&#

3

%$$$区域
#

&#

5

%$$$区域
!

&#

4

%$$$区域
@

&#

2

%$$$区域
,

&#

R

%$$$区域
B

图
,

!

实测值与计算值拟合分析

_7

R

=,

!

_7;;70

R

%2941:./45/4:.&;:10531&3.&1;45X1&.4:

/

F

为
*'+"@39

)横向弥散度
/

M

为
*'@@39

(

>@

[/

与+*

[/

互为同位素&化学性质相同&本工作的参数计

算结果与原位试验基本一致&说明该法在一定程度

上可以反映核素在含水层中的三维迁移规律(

C

!

结
!

论

以山西第四系粉质壤土潜水层为研究对象&

探寻实验室尺度下核素迁移三维模型试验方法(

结果表明"

+*

[/

在粉质壤土中能很快达到吸附
?

解

吸平衡&可以用平衡吸附理论来描述其迁移规律!

该法克服了一维模型试验只能得到纵向弥散度的

不足&能够同时反映核素的纵)横向弥散现象(为

准确模拟和预测核素在含水层中的分布)累积情

况提供了依据(
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