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摘要：光释光测年作为一种沉积物绝对测年方法已在第四纪地质研究中得到了广泛应用，提高光释光

测年精度和准确度一直是学术界关注的热点，长期以来人们对等效剂量测量程序和计算方法的研究

十分丰富，而对环境剂量率的研究则相对较少。本文以琼西南海域 ZBW 钻孔岩心样品为例，利用电

感耦合等离子质谱 /发射光谱法（ ICP-MS/OES）、中子活化分析（NAA）、γ 谱仪法对海洋沉积物环

境剂量率进行了对比测量。结果表明，在部分层段 3 种方法测量的结果存在差异，其原因为：（1）ICP-
MS/OES 前处理过程中重矿物中的 U 不完全溶解；（2） ICP-MS/OES 测量结果为 U、Th、K 元素含量，

包含了部分非放射性核素含量；（3）NAA 测量用的样品量小，存在偶然性误差，样品中非放射性物

质的稀释作用影响测量结果；（4）样品中存在铀系不平衡现象，结合研究区沉积环境和高纯锗 γ 谱

仪测量结果进行对比分析表明，铀系不平衡主要来源于自生铀吸收，对环境剂量率的影响约为 11%。
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 1　引言

自 1985 年 Huntley 等 [1] 提出光释光测年技术以

来，光释光测年在仪器设备和测量技术方面都取得了

较大的进展，现已广泛应用于第四纪地质与环境、构

造等领域 [2– 4]。光释光测年包括两个方面，一是测量

样品在埋藏期间储存的环境辐射剂量总量，即等效剂

量 De；二是测量样品所处埋藏环境的剂量率 D[5]。当

前的光释光测年研究多聚焦于探索等效剂量测量技

术的效率和提高其测量精度 [6– 14]，而对环境剂量率的

研究则相对较少，但环境剂量率显然也是影响释光年

代准确性的关键因素之一。环境剂量率指埋藏的矿

物颗粒在一定时间内接受的本身及周围沉积物中的

环境辐射量 [2]，即阿尔法粒子（α）、贝塔粒子（β）、伽马

射线（γ）和宇宙射线辐射，前 3 种辐射主要来源于环

境中的天然放射性核素 U、Th、K。目前实验室测定

环境剂量率一般是通过间接测量样品中放射性核素含

量，再对其他影响因素（粒径、含水率）进行校正后计

算 [15–16]。

环境剂量率的测量误差主要来自两方面：一是不

同的放射性核素转换因子[16–17] 和剂量率衰减因子[18–19]，

但这些参数差异所导致的环境剂量率的变化甚微；二

是不同的测量方法，常用的方法有 γ 谱仪法、电感耦

合等离子质谱法（ ICP-MS）、中子活化分析（NAA）、

原子光谱法、X 射线荧光（XRF）、厚源 α/β 计数等[16, 20]。

2000–2009 年间，环境剂量率测量方法主要为 γ 谱仪
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法、NAA 以及厚源 α/β 计数器法。2010 年以来，化学

测试法电感耦合等离子质谱 /发射光谱法（ ICP-MS/

OES）的使用逐渐增多，厚源 α/β 计数器的使用由于标

定复杂而逐渐减少。现今，γ 谱仪是使用最广泛的一

种 放 射 性 核 素 分 析 方 法 ， 其 次 是 NAA和 ICP-

MS/OES（图 1）。由于样品沉积环境以及仪器测试原

理和过程的不同，利用不同方法测量环境剂量率可能

会产生差异，如 Chen 等 [21] 利用 ICP-MS、XRF 和高分

辨率 γ 谱仪进行对比测量表明，与 γ 谱仪法相比，化

学测试法 ICP-MS/OES 有低估的趋势。Murray 等 [22]

利用 γ 谱仪法、NAA、 ICP-MS、XRF、厚源 α 计数器

等方法进行了对比测量，表明样品溶解过程中氟化物

的沉淀会导致 NAA 和 ICP-MS 对 Th 含量的严重低

估。Jankowski 等 [23] 使用 5 种独立的环境剂量率测量

方法进行对比表明重矿物中 U 的不完全溶解会影响

ICP-MS/OES 的结果。这些研究多以应用为主，利用

不同方法进行对比测量并讨论其在不同环境中适用

性的研究则相对较少。
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图 1    2000 年以来国内外海洋沉积物环境剂量率

测量方法统计
Fig. 1    Statistics of environmental dose rate measurements for

marine sediments in the world since 2000
 

在海洋环境中，沉积过程较为复杂，放射性核素

含量会受周围特殊环境的影响 [24]，如硅藻层放射性

Th 和 K 的浓度异常 [25]、年轻沉积物表层的过量 210Pb

随深度的衰减 [26– 29]、碳酸盐含量对 U/Th 比值的影

响 [30–31] 以及非放射性物质的稀释作用 [32] 等，因此计算

环境剂量率时需结合沉积环境进行具体分析。且由

于铀系放射性核素特殊的水化学性质，海洋沉积物普

遍存在铀系不平衡现象，如氡逸散现象 [33– 34]、 230Th 和
231Pa 过剩 [35–36]、自生铀吸收现象 [37–38] 等，这些放射性核

素的过量和损失都会对环境剂量率产生不可忽视的

影响，所以在计算过程中需要对样品放射性平衡状态

进行评估并加以校正 [39–44]。除了测量方法外，海洋沉

积物特殊的化学性质也是影响环境剂量率准确测定

的重要因素，也正是由于海洋沉积的复杂性，使得针

对其环境剂量率的相关研究相较于陆地更为匮乏。

因此，本次研究以 ZBW 钻孔海洋沉积物为例，利用

ICP-MS/OES、NAA、γ 谱仪法对比测量了放射性元素

U、Th、K 含量以计算环境剂量率，进一步分析测量

结果差异性并利用高纯锗 γ 谱仪对样品中铀系不平

衡进行校正，以期从环境剂量率测量方面提高光释光

测年精度。

 2　实验方法

 2.1    实验材料

本次研究的岩心材料来源于 2015 年 10 月由广州

海洋地质调查局在海南岛西南海域实施的 ZBW 钻

孔 [45]。ZBW 钻孔在水深 100 m 处连续取心 100.75 m
（图 2），所钻遇的沉积物以黏土质粉砂为主（平均粒

径为 3～200 μm）。从钻孔顶部距离海底 11 m 开始取

样，取样间隔为 50 cm，共采集光释光样品 23 个，将样

品表面约 2 cm 的易曝光部分取出用于测量环境剂量率。

 2.2    环境剂量率测量方法及原理

 2.2.1    NAA
NAA 利用中子辐照轰击待测样品，使样品中核

素衰变生成放射性核素，根据衰变过程释放的特征

γ 射线的能量和强度对核素进行定量分析 [46– 49]。K、

U、Th 元素的活化生成核素为42K、239Np、233Pa，半衰期

为 12.36 h、2.36 d、27.0 d，分别属于短、中、长寿命放

射性核素，可在不同的衰变时间后（如 65  h、 5  d、
21 d）进行无干扰测定。沉积物样品的 NAA 分析在

中国原子能科学研究院进行。

 2.2.2    ICP-MS/OES
ICP-MS 的测试过程和原理为：将待测样品溶解

后，使试样进入离子源，产生正离子并聚焦，质量分析

器根据质荷比（m/e）大小对离子进行分离、筛选、计

数，最终测得 U、Th 元素的含量 [50]。ICP-OES 是将样

品蒸发转化为气态原子，激发产生光辐射，进而分光

形成光谱，通过检测谱线的波长和强度测得 K 元素

的含量 [51]。沉积物样品的 ICP-MS/OES 分析在中国核

工业三所进行，仪器型号为 NexION300D 等离子体质

谱仪。

 2.2.3    γ 谱仪法

γ 谱仪测量原理为：不同的放射性核素经过 γ 跃

迁后产生的 γ 射线能量不同，利用 γ 射线测量仪器将

一定能量范围内（30～3 000 keV）的 γ 射线以记数率

的形式分布在对应的分析道中，根据记数率大小计算
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放射性核素的活度或含量。本研究利用超低本底高

纯锗 γ 谱仪测量 238U、 232Th、 40K 等放射性核素含量。

高纯锗 γ 谱仪由探测器、铅屏蔽室、电子学系统、数

据处理系统组成。探测器用来获得 γ 射线与晶体作

用后产生的信号，放置在铅屏蔽室内形成超低本底测

量环境；电子学系统对探测器输出的信号进行处理；

数据处理系统接收多道分析器的谱数据并进行处理

分析，然后计算出放射性核素比活度 [52]。高纯锗 γ 谱

仪除了能测量238U、232Th、40K 含量，还可以测量一系列

子核素的含量，监测沉积物样品是否处于铀系平衡状

态。样品的 γ 谱仪测试在中国地质大学（武汉）海洋

地质资源湖北省重点实验室完成，仪器型号为 OR-

TEC GWL-120-15-LB-AWT 井型高纯锗 γ 谱仪，能量

探测范围 10 keV～10 MeV，能量分辨率峰 1.332 MeV≤

2.3 keV，铅室本底在正常放射性环境下 50 keV～2 MeV

范围内小于 1.5 cps，测试依据为 GB/T  30738 –2014

《海洋沉积物中放射性核素的测定 γ 能谱法》、GB/T

11713–2015《高纯锗 γ 能谱分析通用方法》。

 2.3    测试流程

 2.3.1    γ 谱仪的标定

γ 能谱中全能峰的道址和 γ 射线能量成正比是定

性分析的基础，全能峰的净峰面积和对应能量 γ 射线

与探测器发生相互作用的射线数目成正比是定量分

析的基础，利用 60Co 和 152Eu 标准点源进行能量刻度，

利用土壤离心管效率校准源进行效率刻度，并完成仪

器本底值的校正。根据高纯锗探测器 γ 射线的核素

库数据，本着尽量选择待测放射性核素和子核素分支

比较大的特征能量射线以及待测放射性核素能量较

高的射线的原则，进行了待测样品特征 γ 射线能量选

择 [53–54]。用于测量待测核素的特征 γ 射线能量及其分

支比如表 1 所示。
 

表 1    核素的特征 γ 射线能量和分支比

Table 1    Characteristic γ-ray energies and branching ratios of
radionuclides

特征γ射线能量和分支比

测量核素 能量/keV 分支比/%

238U 234Th 63.3 4.8

92.6 2.8

232Th 228Ac 338.3 11.3

911.2 26.6

969.0 16.2

40K 40K 1 460.8 10.6
 
 

 2.3.2    样品前处理及含水率测量

取 50～80 g 样品于烧杯中，考虑到海底沉积物所

处的真实沉积环境，需测定样品的饱和含水率。样品

的饱和含水率可以通过注射器法 [55] 测得：向预先称得

重量的注射器中加入样品和过量的水，并施加压力来

去除多余的水分，当注射器柱塞明显无法推进，并且

不再有多余的水排出时，将注射器和湿样品称重获得

湿重，然后放于烘箱 40℃ 条件下烘干获得干重，根据

湿重和干重计算样品饱和含水率（含水率=水含量/样
品干重×100%）。

 2.3.3    γ 能谱测量

干样置于球磨机碎样 10 min 至 200 目粉末状；取
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Fig. 2    Locations of Borehole ZBW and optically stimulated luminescence samples
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约 9.1 g 样品装入圆柱形聚乙烯样品管中（与标准管

源的形状和体积相同），密封放置 1 个月以重新建立
238U 衰变系中由于 222Rn 逸散而受到扰动的平衡。测

量时将样品管放置在高纯锗探测器顶端上收集谱数

据。运行前检查探头是否有冷凝水，并确认高压为

2 300 V，测量时间为 172 800 s。测试结束后，利用中

文谱分析软件（Gamma-Vision）进行谱数据平滑、寻峰

及边界道确定、本底扣除及全能峰净面积求取等，进

而求出放射性核素 U、Th、K 的比活度。为方便后续

与另外两组数据进行对比分析，利用以下公式将比活

度转化为质量浓度（×10–6）：

A =
dN
dt
= N ·λ = N · ln 2

T
, （1）

N =
m
M
·NA, （2）

a =
A
m0
=

1
m0
· m

M
·NA ·

ln 2
T
, （3）

a =
10�6

M
·NA ·

ln 2
T
, （4）

NA

式中，a 为比活度，单位为 Bq/g；M 为核素的相对原子质

量； 为阿伏伽德罗常数；T 为核素半衰期，单位为 s。

 2.3.4    环境剂量率及误差计算

利用 DRAC 软件分别计算出 3 组实验样品的环

境剂量率 [56]，计算公式为

D = aDα +bDβ +Dγ +Dc， （5）

式中，Dα、Dβ、Dγ、Dc 分别为环境中 α、β、γ 辐射和宇

宙射线提供给样品的剂量率；a、b 分别为 α 和 β 辐射

对环境剂量率的贡献率，本研究采用的是细颗粒

（4～11 μm）石英样品，a=0.04，b=1[16]。具体计算过程

为使用测得的放射性核素浓度和剂量率转换系数计

算出 α、β、γ 剂量率 [57]，在计算中忽略了铷同位素以及

石英晶粒内部的放射性贡献；根据粒径范围和 α、

β 衰减系数对 α 和 β 剂量率进行校正 [17, 58]；细颗粒石

英利用 a 值校正 α 剂量率，然后根据饱和含水率对计

算出的干剂量率进行校正，衰减系数采用 1.49（α）、1.25

（β）和 1.14（γ）[59–60]。由于沉积物岩心位于水深为 100 m

的区域，海水几乎吸收了所有宇宙射线，根据 Prescott
和 Hutton[61] 提出的方法计算出宇宙剂量率为 0。最后

对校正后的 α、β、γ 剂量率求和可得样品环境剂量

率。误差计算公式为(
δx

Cx

)2

=

(
δ1

C1

)2

+

(
δ2

C2

)2

， （6）

δx =Cx ×
…(

δ1

C1

)2

+

(
δ2

C2

)2

， （7）

式中，δx 为绝对误差；Cx 为含量 /剂量率值；δx/Cx 为绝

对误差。

 3　环境剂量率测量结果

23 个沉积物样品的 NAA、ICP-MS/OES 和 γ 能谱

分析的 U、Th、K 含量以及环境剂量率结果见表 2。
从 3 种方法测量的 U、Th、K 含量和环境剂量率

结果对比可以看出（图 3，图 4），U 含量：高纯锗 γ 谱

仪的测量结果大于 ICP-MS 和 NAA；Th 含量：中上部

样品 ICP-MS 的测量结果相对偏大，高纯锗 γ 谱仪和

NAA 结果相差不大；K 含量：顶部和底部样品 3 种测

量方法相差较小，中部样品 ICP-MS 的测量结果大于

高纯锗 γ 谱仪和 NAA。从 U、Th、K 含量随深度变化

曲线（图 3）可以看出，NAA 测量结果分布较为均匀

（U 含量约为 2.1×10−6～2.7×10−6，Th 含量约为 11×10−6～

14×10−6， K 含量约为 2%～ 2.6%），高纯锗 γ 谱仪和

ICP-MS、OES 测量结果大小分布较为离散（U 含量约

为 2.5×10−6～5.9×10−6，Th 含量约为 7.9×10−6～21.6×10−6，

K 含量约为 1.5%～2.8%）。虽然两种方法测量结果大

小有差异，但含量随深度的变化曲线形态较为相似，

尤其是在深部变化幅度较大的区间内，两者的环境剂

量率结果相关系数约为 0.9。
环境剂量率结果（图 4）显示，NAA 与高纯锗 γ 谱

仪的测量结果偏差约为 0.1%～ 16.4%，平均偏差为

7.2%；高纯锗 γ 谱仪与 ICP-MS/OES 的测量结果偏差

约为 0.2%～16.8%，平均偏差为 8.2%；NAA 与 ICP-MS/
OES 的测量结果偏差约为 3.9%～37.9%，平均偏差为

16.4%。除 89 m 深度处的样品含水率为 53.3% 外，样

品含水率总体为 30%～40%，整体上变化不大。

 4　讨论

 4.1    测量结果差异及原因

海洋中沉积环境复杂，3 种测量方法的原理和测

试过程不同，这些因素共同导致了测量结果的差异。

根据放射性核素浓度随深度的变化趋势，可大致分

为 3 个部分：（1）深度范围在 11～27 m 层段，该层段

沉积物岩性主要为泥质粉砂岩。3 种方法测试结果

显示，U 含量： γ 谱仪大于 NAA 和 ICP-MS，NAA 和

ICP-MS 在误差范围相差不大；Th 含量：ICP-MS>NAA>
γ 谱仪；K 含量：3 种方法相差不大。环境剂量率结果

显示 3 种方法的偏差在可接受的误差范围内。（2）深
度范围在 57～73 m 层段，沉积物岩性以泥质粉砂岩

为主。3 种方法测试结果显示，U 含量：γ 谱仪>ICP-MS>
NAA；Th 含量： ICP-MS>NAA 和 γ 谱仪，NAA 和 γ 谱

仪相差不大；K 含量： ICP-OES>γ 谱仪>NAA，平均误

差为 7.8 %。环境剂量率结果也显示出 ICP-MS>γ 谱
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仪>NAA。（3）深度范围在 74～91 m 层段，沉积物岩性、

粒度变化复杂，75 m 和 84 m 处存在明显的粒度变化

层，沉积物粒度突变或分选较差的地层孔隙度变化

大、含水率历史不恒定，还可能存在放射性核素迁

移、富集等事件。80 m 处含有大量贝壳碎片，贝壳类

生物会对部分放射性核素存在摄取吸收作用 [39– 44]，且

强烈的生物扰动会影响该层沉积物的含水率变化或

造成地层年代倒转。所以该层段的放射性核素浓度
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图 3    NAA，ICP-MS/OES 和 γ 谱仪法测量的 U、Th、K 含量结果对比

Fig. 3    Comparison of the results of U, Th and K contents measured by NAA, ICP-MS/OES and γ-ray spectrometry
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Fig. 4    Environmental dose rate and water content of samples
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较前两段而言，也呈现出较大的变化。U 含量：γ 谱

仪>ICP-MS>NAA，ICP-MS 和 γ 谱仪结果虽然相差较

大，但随深度变化趋势相同，在 75 m 和 84 m 处显示

出两个 U 含量高值；Th 含量： ICP-MS>NAA 和 γ 谱

仪，NAA 和 γ 谱仪结果总体相差不大，但有两处差别

较大，γ 谱仪显示 75 m 处存在 Th 含量异常低值，84 m
处为 Th 含量异常高值，与 ICP-MS 的结果较为一致；

K 含量： ICP-OES 和 γ 谱仪的结果相差较小，且变化

趋势一致，均显示 75 m 处存在 K 含量异常低值，NAA
的结果仅有小部分与 ICP-OES 和 γ 谱仪相重合。环

境剂量率结果 ICP-OES 和 γ 谱仪的结果在误差范围

内一致，均显示在 75 m 和 80 m 处存在两个低值。结

合前人研究和研究区沉积物特征，产生这些差异的原

因可能为：（1） ICP-MS/OES 测量结果为 U、Th、K 元

素含量，包含了部分非放射性核素含量；（2）沉积物样

品中含有重矿物（锆石、钛铁矿等）， ICP-MS/OES 前

处理过程中 U 从重矿物中不完全溶解导致测量结果

偏小 [23]；（3）NAA 使用的样品量较小，沉积物岩性变

化复杂的地层会存在偶然性误差，沉积物中非放射性

物质（如石英颗粒或生物硅）的稀释作用会使得测量

结果偏小 [25]；（4）样品中存在铀系不平衡现象。

 4.2    铀系不平衡现象

在陆相沉积物释光年代研究中，一般假设 238U、
235U 和232Th 衰变系处于长期平衡，所以根据放射性核

素含量计算的环境剂量率在第四纪时间尺度内变化

较小。在海洋环境中， 232Th 长期平衡的假设仍然成

立，因为海水中的钍是一种高度不可溶的中性氢氧化

物，会随时间逐渐融入沉积物中，并与它的子体保持

平衡；而铀系核素的特殊水化学特性可能会引起放射

性不平衡现象（如 230Th 和 231Pa 过剩、自生铀吸收、
234Th 的生物富集作用等） [62]，并在环境剂量率中添加

额外的时间依赖性成分。

 4.2.1    222Rn 逸散

氡（222Rn）是铀衰变链中226Ra 的子核素，为放射性

惰性气体，半衰期为 3.82 d，在自然界中该气体不断产

生，极易从土壤或岩石等物质中散发出来 [20]。222Rn 及

其子核素占据了整个 238U 衰变链总衰变能的一半以

上 [2]，尤其是 γ 剂量，在 238U 衰变链中几乎所有的 γ 射

线能量都来自于222Rn 的子核素（表 3）。
 

表 3    铀放射系中氡及其子体的占比（%）

Table 3    Percentage of radon and its daughters in the uranium

radioactive system (%)

类别 α β γ

铀系 54.7 59.5 94.6

钍系 58.1 63.8 63.4
 
 

在采集、处理样品及测量环境剂量率测量过程中

均有可能产生氡逸散现象，若不考虑这种效应，则

U 含量结果可能会偏低，进而导致环境剂量率被低估[20]。

本研究利用样品未密封测量和密封测量结果的比值

来判断该样品是否存在氡逸散，若比值大于 0.95，则

可认为该样品不存在氡逸散现象 [63]。利用高纯锗

γ 谱仪对样品进行分步测试：第一步，在整根岩心柱

样品中随机选取 4 个样品，碎样结束后立即装管进行

上机测试（未密封）；第二步，将测试结束后的 4 个样

品在室温下密封放置约 1 个月（时间足够长以使
222Rn 与其母体 226Ra 达到放射性平衡 [64]），再进行上机

测试（其他测试条件完全相同）。由于 222Rn 半衰期较

短，不可利用 γ 谱仪直接测量，只能通过测量其母核

素 226Ra 或平衡子核素 214Pb 和 214Bi 的射线来得到活度

结果。而226Ra 的 186.10 keV 射线发射率较低（3.5 %），且
235U 产生的 185.71 keV 射线会影响 186.10 keV 射线的

测量，所以利用214Pb 的 351.92 keV（25.8%）、295.21 keV

（18.5%）射线和214Bi 的 609.31 keV（44.8%）、1 764.49 keV

（15.4%）、1 120.29 keV（14.8%）射线进行测量。4 个样

品的对比测量结果表明，不密封和密封测量的结果相

差不大（表 4），比值几乎都大于 0.95，因此，ZBW 钻孔

中样品中不存在明显的氡逸散现象。

 4.2.2    自生铀吸收

铀在无氧或缺氧条件下，会被还原为不可溶的四

价状态，这种情况经常发生在沉积−水界面附近，导致

自生铀融入海洋沉积物中 [65–66]。深水的氧化还原状态

表 4    样品不密封和密封测量结果对比

Table 4    Comparison of results of unsealed and sealed measurements of samples

ZBW-18 ZBW-24 ZBW-62 ZBW-76

比活度/（Bq·kg−1） 比值 比活度/（Bq·kg−1） 比值 比活度/（Bq·kg−1） 比值 比活度/（Bq·kg−1） 比值

Rn-222 （不密封） 29.06
0.95

26.68
0.95

26.08
0.92

27.13
0.96

Rn-222 （密封） 30.51 28.23 28.50 28.40
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是由深水氧气通量和消耗氧气的有机物通量之间的

竞争关系决定，当深水氧浓度较低或有机物含量很高

时，自生铀浓度就特别高。海水中 234U/238U 活度比大

于 1.08 时自生铀同位素（ 238Uauth 和 234Uauth）会融入海洋

沉积物，并且没有任何支持的衰变产物 [62]。由于
238U 衰变自身发射的 γ 射线发射率极小，无法直接通

过高纯锗 γ 谱仪测量出 238U 和 234U 的比活度并计算比

值。通过对比238U 的比活度（利用234Th 测量结果计算

获得）和 226Ra 的比活度（利用平衡子体 214Pb 和 214Bi 测
量结果计算获得）表明， 238U 比活度均大于 226Ra，Ra/U
比值为 0.39～0.89，平均值为 0.63（表 5），存在铀系不

平衡现象。
 

表 5    样品238U 和226Ra 比活度及 Uauth 含量对比

Table 5    Comparison of 238U and 226Ra and Uauth contents in samples

样品编号 深度/m 238U比活度/（Bq·kg−1） 误差 226Ra比活度/（Bq·kg−1） 误差 Ra/U 误差 Uauth比活度/（Bq·kg−1） 误差 Uauth/U

ZBW-12 11 43.16 6.59 28.85 1.17 0.67 0.11 11.24 0.46 0.26

ZBW-14 13 43.83 4.17 29.51 0.71 0.67 0.07 10.72 0.28 0.24

ZBW-17 15 44.43 6.14 30.92 1.07 0.70 0.10 9.03 0.41 0.20

ZBW-18 17 37.90 5.22 30.51 0.99 0.80 0.11 2.01 0.38 0.05

ZBW-24 22 48.85 6.88 28.23 0.94 0.58 0.08 11.85 0.34 0.24

ZBW-29 27 40.61 4.11 36.23 1.37 0.89 0.10 6.09 0.42 0.15

ZBW-60 57 55.07 6.32 36.75 1.33 0.67 0.08 19.84 0.36 0.36

ZBW-62 59 45.12 5.69 28.49 1.12 0.63 0.08 4.61 0.33 0.10

ZBW-65 62 50.59 3.59 28.35 1.19 0.56 0.05 10.15 0.52 0.20

ZBW-69 66 46.74 5.81 31.29 0.94 0.67 0.09 10.31 0.54 0.22

ZBW-70 67 42.64 7.32 30.16 1.29 0.71 0.13 1.99 0.43 0.05

ZBW-72 69 43.50 5.64 33.67 1.21 0.77 0.10 5.80 0.63 0.13

ZBW-74 71 43.53 5.44 32.27 1.29 0.74 0.10 4.43 0.48 0.10

ZBW-76 73 45.60 7.44 28.40 1.20 0.62 0.10 4.54 0.47 0.10

ZBW-77 74 46.97 5.13 25.41 0.90 0.54 0.06 15.71 0.45 0.33

ZBW-78 75 63.82 5.67 24.73 1.24 0.39 0.04 38.22 0.37 0.60

ZBW-81 78 52.45 6.03 34.71 1.19 0.66 0.08 12.31 0.37 0.23

ZBW-84 80 53.28 6.48 27.69 0.90 0.52 0.07 20.08 0.48 0.38

ZBW-86 82 54.79 7.11 36.96 1.21 0.67 0.09 16.37 0.46 0.30

ZBW-88 84 73.44 7.78 33.70 0.96 0.46 0.05 14.69 1.55 0.20

ZBW-91 87 51.57 5.39 38.32 1.30 0.74 0.08 8.56 0.39 0.17

ZBW-94 89 44.95 3.83 32.65 1.14 0.73 0.07 3.79 0.38 0.08

ZBW-96 91 48.47 3.51 30.92 1.12 0.64 0.05 10.87 0.43 0.22
 
 

由于 238U 的两种子核素 234Th 和 234Pa 半衰期都较

短，分别为 24.1 d 和 1.17 min，所以假设 238Uauth 立即与

衰变产生的 234Th 和 234Pa 达到平衡。相反， 234U 的半衰

期为 245 ka，在石英光释光测年的适用年限内，与其

母核素（234Pa）不会达到平衡。一般而言，自生铀融入

沉积物时 234U/238U 活度比为 1.146±0.002[67– 69]，即 234U 和
238U 活度相差不大；且234U 的衰变只占238U 衰变级数的

一小部分（α 衰变的 11 %，β 衰变的 0.5 %、γ 衰变的

0.1 %）， 234Uauth 多于 238Uauth 的轻微过剩活度对环境剂量

率的影响可以忽略不计，因此可以假设234Uauth 与238Uauth

处于平衡状态，在计算过程中只需考虑238Uauth
[37]。

实验室测量结果为沉积物中 238U 总含量，无法单

独分离出 238Uauth，因此需要通过间接方法计算出这些

样品的自生铀含量。海洋沉积物中几乎所有的 232Th

都来源于碎屑沉积物，地壳岩石和海洋沉积物中的
238U/232Th 活度比为 0.8±0.2[70]，所以可根据高纯锗 γ 谱
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仪测量的 238U 和 232Th 比活度计算出海洋沉积物的自

生铀含量及误差：

Uauth =
238U−0.8× 232Th， （8）

δ = δU−238 −0.8×δTh−232， （9）
式中， 238U 和 232Th 分别是沉积物中 238U 和 232Th 的比活

度，单位为 Bq/kg；δx 表示对应核素的测量误差。对

23 个样品进行了计算， 238Uauth / 238U 比值为 0.05～0.60，
平均值为 0.21（表 5）。计算结果表明，ZBW 钻孔沉积

物沉积过程中存在自生铀吸收的现象，沉积环境可能

为还原环境。

若假设所有样品中 238U 衰变系都处于平衡状态，

那么发生过自生铀吸收的沉积样品中测量的 U 含量

中会包含约 20% 的自生铀，由此计算出的环境剂量

率会高于真实值，因此对所有样品进行了环境剂量率

校正。计算过程中假设 234U 平衡，没有 234Uauth 衰变产

物，真实 238U 含量可根据将高纯锗 γ 谱仪测量的 238U
含量减去计算得出的 238Uauth 含量得到，根据 238Uauth /
238U 比值计算绝对误差，然后将校正后的比活度结果

转化为质量浓度计算出环境剂量率（图 5）。校正后

的环境剂量率与校正前环境剂量率的平均比值为

0.89，可见自生铀增加了约 11 % 的误差。

 5　结论

本研究利用 NAA、ICP-MS/OES 以及高纯锗 γ 谱

仪 3 种方法测量了海南岛西南海域海洋沉积物中的

放射性元素含量并计算了环境剂量率，测量结果表

明， γ 谱仪测量的 U 含量普遍大于 NAA 和 ICP-MS；
ICP-MS 测量的 Th 含量普遍大于 NAA 和 γ 谱仪；部

分深度范围内环境剂量率结果显示 ICP-MS>γ 谱仪

>NAA。结合沉积环境及沉积物特征分析其原因可能

为：（1） ICP-MS/OES 测量结果为 U、Th、K 元素含量，

包含了部分非放射性核素含量；（2）ICP-MS/OES 前处

理过程中 U 从重矿物中不完全溶解；（3）NAA 使用的

样品量小，存在偶然性误差，沉积物中非放射性物质

的稀释作用影响测量结果；（4）样品中可能存在铀系

不平衡现象。

利用高纯锗 γ 谱仪监测样品放射平衡状态，结果

表明： 238U 比活度普遍大于 226Ra， Ra/U 平均比值为

0.63，表明样品存在自生铀吸收现象，随后利用间接

方法计算自生铀含量并对环境剂量率进行校正，铀系

不平衡现象导致的测量误差约为 11%。高纯锗 γ 谱

仪测试样品用量大可避免偶然性误差，前处理简单不

破坏样品，密封测量过程可避免氡逸散的影响，可测

量一系列铀系子核素含量以监测样品是否处于放射

性平衡状态，因此是海洋沉积物释光年代研究中准确

度较高且值得推广的环境剂量率测量方法。
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Comparations of environmental dose rate measurements for optically stimu-
lated luminescence dating on marine sediments

Zhou Congyan 1，Jiang Tao 1，Hu Yipan 1，Chen Kanglin 1，Chen Hongjun 2，Li Yalin 1，Liang Chen 1，He Long 1

(1. Hubei Key Laboratory of Marine Geological Resources, Wuhan 430074, China; 2. Guangzhou Marine Geological Survey, China Geolo-
gical Survey, Guangzhou 510075, China)

Abstract: Optically  stimulated  luminescence  (OSL)  dating  as  a  absolute  dating  method  for  sediments  has  been
widely used in Quaternary studies. Improving the accuracy and precision of OSL dating has been a hot spot in aca-
demic research. However, for a long time, there have been numerous studies on equivalent dose measurement pro-
cedures and calculation methods, and relatively few studies on environmental dose rates. In this paper, we conduc-
ted  OSL chronology  study  on  marine  sediment  samples  obtained  from the  Borehole  ZBW in  the  southwestern  of
Hainan  Province.  The  contents  of  uranium,  thorium and  potassium in  the  samples  were  measured  by  inductively
coupled  plasma  mass  spectrometry/optical  emission  spectrometry  (ICP-MS/OES),  neutron  activation  analysis
(NAA) and γ-ray spectrometer, respectively. The results show that there are differences in the results measured by
the three methods in some strata, and the reasons could be: (1) incomplete dissolution of U in heavy minerals dur-
ing the ICP-MS/OES pretreatment process; (2) the ICP-MS/OES measurement results are the elemental contents of
U, Th, and K, which include some non-radionuclide contents; (3) the small sample size used for NAA, which was
subject to chance errors, and the dilution effect of non-radioactive material in the sample affects the measurement
results; (4) there is an imbalance of uranium system in the sample. Combined with the sedimentary environment in
the study area and the data measured by HPGe γ-ray spectrometer, the results show that the uranium imbalance ori-
ginates  from  the  autogenous  uranium  absorption  phenomenon,  and  the  effect  on  the  environmental  dose  rate  is
about 11%.

Key words: optically stimulated luminescence；marine sediment； environmental  dose rate；HPGe γ-ray spectrometer；U-
series unbalance
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