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北山地下水中9J的形态分布计算
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摘要!R8在水溶液中的形态分布复杂%直接测量困难%使用相关软件依据热力学常数推算核素的形态分布简单

可行&Uk!(5是地球化学程序Uk!’@的组成部分之一%主要用于计算核素的存在形态和矿物的饱和指数&使

用该程序计算了北山地下水中R8存在形态的分布&计算结果表明%地下水中R8主要以R8CDI! 形态存在%

其含量可达@)e以上!_B-@时%_B值对R8形态分布影响较小%_B"@时%其形态分布随着_B的增加急剧

变化!大气(低氧#种条件对R8存在形态变化影响不明显&由于计算软件数据库的限制%可能使得计算结果产

生偏差%今后要进一步更新数据库%完善数据&
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!!地下水中#A"R8等核素的形态分布会对核素
的吸附(迁移等化学行为产生重要影响*">#+%对高

放废物处置库的评价也具有重要意义&R8在水
溶液中的形态分布复杂%直接测量非常困难%而用



热力学参数推算各形态分布简单可行!Uk!(5
是美国劳伦斯国家实验室为 S-220山高放废物
处置工程开发的地球化学程序Uk!"@的静态模
式部分#主要用来计算物种存在形式和矿物饱和
指数$!%!周文斌等$A%曾采用此软件计算R8在溶
液中的形态分布!本工作拟采用Uk!(5程序计
算北山地下水体系中 R8的存在形态分布#且对
模拟地质处置条件和大气条件下 R8 的形态分
布做出比较#以便更好的了解 R8在地质环境中
的吸附及迁移行为!

B!;NG"’运行及计算方法

Uk!(5是关于存在形态及溶解度计算的质
量平衡模式程序#主要考虑热力学平衡概念&活度
系数&离子对和配合物以及其他参数进行计算#热
力学平衡是该程序计算的理论基础!

Uk!(5的运行必须先建立扩展名为’!6的

输入文件#然后运行即可得到相应的输出文件

’!%!模拟结果的准确性取决于输入文件建立的
合理性及数据库中有关物质的热力学函数的准确

性!Uk!(5输入文件主要包括描述问题的文
本&温度及氧化还原参数选项&输入参数设置&水
化学成分数据等$+%!
北山地下水组分含量列于表"!由表"可

知#北山地下水中主要无机阴离子有cD#GA #C&G#

CD#G! #(DG! 等#这些阴离子与R8!I配和稳定常
数列于表#$!%!从表#可看出#北山地下水中无
机阴离子CD#G! 与 R8!I的配合稳定常数最高#
其次是DBG#cD#GA 的也较高#而北山地下水中

cD#GA 比CD#G! 的含量高许多#可以推知#在偏碱
性地下水中R8的形态应以与CD#G! 和cD#GA 的
配合形态为主#在偏酸性条件下会出现部分与

DBG配合的形态!

表"!北山地下水中的化学组分

Q0]&3"!C%8_%96:6%/%1Z36970/L.%-/4‘0:3.

组分

’C%8_%96:6%/9(
#"’8L)NG"(

组分

’C%8_%96:6%/9(
#"’8L)NG"(

组分

’C%8_%96:6%/9(
#"’8L)NG"(

(0I ")#= 总d3’Q%:0&d3( )’#+ 总CD#G! ’Q%:0&CD#G! ( "!?

jI "@’" dG "’?* (DG! !)’#

C0#I #)@ C&G ""++ 总cD#GA ’Q%:0&cD#GA ( ")=A

<L#I +"’# Z.G )’)+= 总c6D#’Q%:0&c6D#( "!’"

表#!R8与北山地下水中主要阴离子的配合稳定常数

Q0]&3#!c:0]6&6a32%/9:0/:%1R80/49%830/6%/9

配体’N6L0/49(
&L$

" # !

cD#GA !’@"!= +’)#?A

C&G "’"))# "’+@#?

CD#G! ?’#@ "!’! "A’*+

(DG! "’"+! "’@@"

DBG =’A" "#’) "?’#

计算时#根据质量平衡原理#除B和D外#每
个元素都对应一个质量平衡方程#一般表达式为*

!QBH;
BQ

B
5B1B!B!

其中#!QB 为水溶液中某元素总摩尔浓度+5B1B为化
学计量系数+BQ 为液相中元素的存在形态数+!B
为水溶液中某元素各种存在形态的摩尔浓度!

对R8有*

;!E’R8(H!’R8!I(I

!’R8’DB(#I(I!’R8’DB(I# (I,I

!’R8CDI! (I!’R8’CD!(G# (I
,I!’R8cDIA (I,

H!’R8!I(’"I!’R8’DB(#I("

!’R8!I(I!’R8’DB(I# ("!’R8!I(I,(!

令>EH!E’R8("!’R8!I(#称为浓度系数#>)H
"#则*

;!E’R8(H!’R8!I(’>)I>"I,I>EI,(

H!’R8!I(;>E!
由此可得E形态 R8 的摩尔分数为&EH’>E"

;>E(f"))e!E 形 态 R8 的 绝 对 含 量 为

!E’R8(H&E;!E’R8(!>E可通过配合稳定常数

求得#以>’R8CDI! (为例*

R8!IICD#G! HR8CDI! !
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&L$!R8CD
I
! "H&L!%!R8CDI! "#

!%!R8!I"%!CD#G! """

H&L!%!R8CDI! "#

%!R8!I""G&L%!CD#G! "

H&L>!R8CDI! "I
&L!)!R8CDI! "#)!R8!I""G
&L%!CD#G! "$

即%&L > !R8CDI! "H&L $ !R8CD
I
! "I

&L%!CD#G! "G&L!)!R8CDI! "#)!R8!I""$其中

%为组分活度&%H!f)’)为组分活度系数&由活
度系数方程计算(A)$
求解各元素的质量平衡方程组&并使得活度

系数的计算自洽&即可得出液相中元素的形态
分布$

$!计算结果与讨论

北山地下水_BH=’+@&根据实际测量&大气
条件下北山地下水电位值为##=8$&而在低氧
条件!在D!D#"5+f")G@的手套箱中平衡数天"
下&北山地下水电位值为G#)A8$$计算假定

R8的总浓度为")G""8%&#N&温度为#+J&建立
输入文件&运行得到结果$

$CB!地下水K!的改变对9J存在形态的影响

_B是影响 R8 存在形态的一个重要因素&
因此计算了北山地下水在不同_B下R8的形态
分布情况$计算中保持北山地下水成分和电位不
变&仅改变_B&从而考察_B的影响$计算结果
示于图"$
在_BHA#@时&地下水中的 R8 主要以

R8cDIA 形态存在&D!R8cDIA "0+)e&此时

R8!I&R8!cDA"G# 的质量分数也较大&大于

"+e’在_BH@#?时&R8CDI! 的质量分数逐渐
增大&达到一个最大值&由于R8!CD!"G# 的生成&

R8CDI! 的质量分数又逐渐减小&此时 R8与其
他北山地下水阴离子的配合形态的质量分数逐渐

减小并逐渐接近)’_B"?时&R8与CD#G! 的配
合形态 R8CDI! &R8!CD!"G# 占统治地位&且

R8!CD!"G# 的质量分数达到?)e左右$在_BH
=#? 时&地下水中的 R8 主 要 以R8CDI! &

R8!CD!"G# & R8cDIA & R8DB#I&R8!I 和

R8!cDA"G# 等形态存在$在北山地下水实际

_BH=’+@ 时&其质量分数分别为 @#’)#e&

"!i"#e&*’=#e&+’!!e&!’?Ae和!’!*e$
而一些矿物如花岗岩等与地下水相互作用&碱性
条件下其表面会形成带有负电荷的表面官能

团(@)&这有利于矿物对R8的吸附&从而阻滞R8
在地质环境中的迁移$

$C$!大气!低氧条件下北山地下水中9J的存在
形态对比

大气和低氧#种条件对地下水的影响主要是
溶解氧的不同&而溶解氧含量的不同会导致地下
水电位的变化(=)$因此模拟大气和低氧#种条件
可通过地下水电位的改变来实现$不同_B值时
大气*低氧#种条件下 R8主要形态对比情况列
于表!$由表!可以看出&在_BH=’)#*’)范围
内&地下水电位对 R8 的存在形态影响不大&且

_B越高&地下水电位的影响越不明显$这可能
是由于 R8 在溶液中以 R8!!"稳定存在的
原因$

图"!北山地下水中_B的改变对R8存在形态的影响

d6L’"!U1132:%1_B 0̂&-3%/9_32639%1R86/Z36970/L.%-/4‘0:3.

<+++R8cDIA &(+++R8CDI! &/+++R8!CD!"G# &.+++R8!I&7+++R8!cDA"G# &

"+++R8C&#I&’+++R8DB#I&,+++R8d#I
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表!!不同_B下大气!低氧条件下R8的主要形态

Q0]&3!!50:6%%1R89_326390:46113.3/:_B 0̂&-3

_B
D"大气#低氧"R3.%]62#0/%[62$$#e

R8CDI! R8"CD!$G# R8cDIA R8DB#I R8!I R8"cDA$G#

=’) A#’#)#A#’!# #’#*##’!) #+’=+##+’@@ !’?*#!’*) ")’"=#")’"* ?’*@#?’?=

?’) ++’*+#++’*@ !#’?##!#’?" !’"@#!’"@ A’=?#A’=? "’#+#"’#+ "’")#"’")

*’) "+’??#"+’?? ?)’!?#?)’!= )’)"#)’)" "’+=#"’+= )’))#)’)) )’))#)’))

$CG!存在问题
由于计算中使用的软件数据库版本较低%某

些数据不准确且缺少部分数据%如地下水中c6D#
的含量较高%R8!I与c6D"DB$G! 的配合系数也
较高%数据库中缺少此数据%造成计算结果与实际
情况产生些许偏差&更新数据库%使之更全面!准
确是今后工作的方向&

G!结!论

""$利用 Uk!(5程序能较好的模拟溶液
中#A"R8等各种核素的存在形态%这对于了解它
们的水溶液化学行为进而考察它们在地质环境中

的吸附及迁移行为十分重要&
"#$计算结果表明%_B-@时%R8形态变化

不是非常明显%_B"@时%其形态分布随着_B的
增加急剧变化’大气!低氧#种条件下R8存在形
态变化不明显%说明低氧!大气条件对于 R8 存
在形态的影响不大&

"!$在_BH=#?时%地下水中的 R8主要
以R8CDI! %R8"CD!$G# %R8cDIA %R8DB#I%

R8!I和R8"cDA$G# 等形态存在%在北山地下水
实际_BH=’+@时%其质量分数分别为@#’)#e%

"!’"#e%*’=#e%+’!!e%!’?Ae和!’!*e&
此时有利于地质材料如花岗岩等对 R8的吸附%
从而阻滞R8在地质环境中的迁移&

由于计算软件数据库的限制%可能使得计算
结果产生偏差%今后应注意收集数据%对数据库进
行更新%使计算结果逐步接近真实情况&
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