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摘要摘要 钚气溶胶主要来源于核武器试验与核反应堆事故，这两种方式产生的粒子直径差异较大。钚气溶胶研究在核试验数据分

析、核武器扩散监督、核取证分析、核安全监测、核能源开发等方面意义重大。本文综述了洛斯-阿拉莫斯（LANL）、劳伦斯-利弗

莫尔（LLNL）、桑迪亚（SNL）、太平洋西北（PNNL）、橡树岭（ORNL）、阿贡（ANL）、爱达荷（INL）等7个美国国家实验室对钚气溶胶

物化性能的相关研究进展，涉及气溶胶特性表征、动力学粒径分布、滞留时间、仪器分析、收集与取样、形成机理等内容。研究现

状表明，钚气溶胶在不同场景下的物化行为数据有限，实验验证难度大，仍然是一个充满挑战的难题。
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钚气溶胶是钚元素的一种重要存在状态，分布于整个生

物圈中，是核武器试验与核电站事故释放的一种毒性物质。

钚气溶胶的具体来源有4种[1]：一是钚金属的氧化或挥发；二

是辐照后的铀或铀化合物中生成的钚（主要是 239Pu）氧化或

挥发；三是含钚悬浮液或水溶液的飞沫分散；四是被钚污染

后的土壤或粉尘的再悬浮。由于钚气溶胶与核试验、核武器

扩散、核取证分析、核安全事务、核能源等方面密切相关，众

多机构开展了大量研究，涉及理论计算、物理、化学、生物、医

学等，形成了对钚气溶胶比较全面的认识。尤其值得重视的

是，美国的多个国家实验室对钚气溶胶的兴趣一直不减，实

验室之间的分工与侧重点也十分明确。本文综述了洛斯-阿
拉莫斯（LANL）、劳伦斯-利弗莫尔（LLNL）、桑迪亚（SNL）、太

平洋西北（PNNL）、橡树岭（ORNL）、阿贡（ANL）、爱达荷

（INL）等7个美国国家实验室对钚气溶胶的研究进展，期望对

中国钚气溶胶研究有所参考。

1 洛斯-阿拉莫斯国家实验室（LANL）
LANL是美国能源部（DOE）3大武器实验室之一，其主要

任务是利用世界级科学技术维护美国核武库，在不进行地下

核试验的情况下认证库存核武器是否安全和可靠 [2]。LANL
涉及钚气溶胶的部门包括现代化钚加工车间（PF-4）、钚工艺

化学与冶金实验室（CMR）、放射化学与热室实验室（TA-48）
和保健研究实验室（HRL）。

1.1 PF-4事故后的钚气溶胶表征

2000年3月16日，PF-4的一个手套箱系统发生事故，未

知量的 238PuO2气溶胶发生了泄漏[3]。至少 5名工人体内受到

污染，其中 4人需要接受螯合促排治疗（chelation therapy）。

医院首先启动的工作是测定所泄漏气溶胶的粒径分布和溶

解度，使用不同直径的玻纤空气过滤采样器和混合纤维素酯

连续空气监测器对钚气溶胶取样，采用α谱仪辨识 238Pu同位

素，通过自动射线照相术确定过滤器上气溶胶粒子的空间分

布，还通过径迹测量自动照相术来消除测量中过滤器上个别

钚粒子的α活性分布，Lovelace喷雾器用于分散乙醇中的再

悬浮粒子，多喷口级联撞击器用于空气动力学直径的表征。

上述实验中的亮点有4个：1）得到了空气动力学粒径分

布曲线、空气动力学直径中间值（AMAD）和几何标准偏差，其

中所得粒径分布与α径迹探测结果一致（图1）；2）通过钚气

溶胶样品用于合成血清超滤液（SUF）的体外溶解度研究，发

现未溶解 238Pu保留值呈指数函数关系，大部分 238Pu溶解 1/2
的周期是 900 d，238PuO2粒子的溶解速率高于 239PuO2，说明

SUF溶剂可用于测定钚粒子的溶解速率[4]。此外，肺癌血清液

体也被作为研究对象，模拟粒子的溶解速率[5]；3）在钚金属的

空气氧化实验中，发现氧化温度严重影响粒径分布，产生的

钚气溶胶是鳞状、易碎、氧化的粒子。温度越高，AMAD值越

大，小于 1 μm的粒子几乎没有，当使用钚的 δ合金时粒子粒

径更大。改变实验条件（钚金属在氩气中加热）获得了不同
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结果，在剧烈的氧化过程中，温度骤降则产生钚蒸汽的烟雾，

压缩时粒子以约0.1 μm的直径进行链式凝结；4）钚丝（wire）
电流熔爆和钚条（chips）在火上的燃烧也产生了烟雾气溶胶，

针对火灾事故中钚释放动力学条件的限制因素，开展钚气溶

胶化的源项数据评估[6-8]，推荐空中释放部分（ARF）的数值为

33 g PuO2/m2·min，可吸入部分（RF）的数值为1.0×10-4。

1960—2004年，PF-4多次利用安德森（Andersen）级联撞

击器，在美国原子能委员会（USAEC）钚工厂收集通风管中的

气溶胶，针对不同操作条件下所产生气溶胶测定了粒径分

布，发现在切割和机械加工区域所产生的气溶胶粒径相对较

大，超过50%的粒径在1~5 μm；而在回收区域的气溶胶活度

更高，超过 70%为亚微米级粒子，给过滤车间的设计带来难

题 [9]。针对这一问题，多级高效气溶胶粒子（high efficiency
particulate aerosol, HEPA）过滤器的性能得到了Manuel等 [10]

的证实。在PuO2气溶胶活度和AMAD直径理想的条件下，对

比了3套过滤器，发现每套过滤器的平均渗透率低于0.02%，

PuO2的最大渗透在0.4~0.7 μm。流量对HEPA过滤器的渗透

影响很小[11]。

1.2 TA-48采用内溅射描述钚气溶胶粒子

钚气溶胶在大气、生物介质和地下水中存在放射性的自

发变化。TA-48采用内溅射（internal sputtering）描述放射性

现象的转移，摒弃了过去聚集反冲（aggregate recoil）的说法，

第一次报道了此现象中的气溶胶粒径特征[12]。TA-48找到 2
个狭窄的、分离效果好的碎片，一个对应的粒子粒径在纳米

以下，另一个小于10 nm。

气溶胶扩散与粒子粒径直接相关，内溅射引起气相成核

现象。TA-48采用的钚源为直径 6.25 mm的 238PuO2靶丸，表

面活度200 MBq。2套装置分别为过滤取样装置和浸提器取

样装置。过滤器取样是收集测量 238Pu发射粒子的放射性产

率，过滤后的空气作为粒子载体。为了取样测量 238Pu反冲粒

子，浸提器取样装置采用直径为38.1 mm的5级不锈钢丝网，

用一个玻璃纤维过滤器收集所有穿透丝网的粒子。TA-48认
为 [13]，基于过滤行为的超细粒子的穿透，遵循屏浸提理论

（screen diffusion battery theory），从钚粒子产率与取样流量速

率、收集时间的关系可知，气溶胶的形成率随取样流量速率

和收集时间的增加而增加。将浸提器取样装置的计数数据

输入模型后，得到了二次运行的钚粒子活性粒径分布图，呈

现双峰特征，说明溅射理论适用于分散粒子群的源项分析。

1.3 CMR表征钚气溶胶粒径分布

气溶胶粒径分布决定粒子的传输、沉积与合并。1979年
国际辐射防护委员会 ICRP 30号文件将可能造成危害的放射

性气溶胶粒径假定为1 μm，在1994年的 ICRP66号文件中提

高至5 μm。然而，归纳气溶胶的粒径和形状是相当复杂的，

从钚加工车间中获取粒径分布数据也是罕见的，这是因为放

射性气溶胶分布模式的变化十分复杂。CMR认为[14]，可吸入

粒径范围的气溶胶粒子对人的健康与安全是一种危害，粒径

分布有 3种模式：对数正态分布（lognormal）、双峰分布（bi⁃
modal）和三峰分布（trimodal）。对数正态分布在拟合粒子分

布方面十分有用，因为它允许的粒径跨度很大；双峰分布适

用于 2个区别明显的模式或两个分开的物理过程，通常由 2
个单独的对数正态分布组成；三峰分布用于 3个独立的物理

过程。不同的加工操作过程产生不同的粒子。如焊接等热

处理操作，产生的烟雾含有非常细的颗粒。喷涂操作产生的

液滴粒子粒径更大。研磨和切割等机械操作将产生粗粒子。

3种典型的钚处理过程（实验室研究、钚的化学回收、机

械操作中的钚加工）都将产生大量的钚气溶胶。Harry等[15]采

用 8级Anderson撞击器，在忽略气溶胶颗粒对α粒子自吸收

的前提下，获得了样品在不同取样位置、不同取样方式下的

钚气溶胶活度，包括最大值、最小值和平均值，计算了AMAD
直径和几何标准偏差的最大值、最小值和平均值，撞击器内

没有出现明显的粒子反弹。

1.4 HRL同位素分析六氟化钚（PuF6）气溶胶

PuF6的在线钚同位素分析，对任何钚同位素分离流程中

的过程控制与核材料安全都是非常重要的。很多研究致力

于分析常规的钚样品，PuF6样品的分析较为罕见。Li等[16]第

一次利用高分辨率、低能的γ-射线谱分析了PuF6气溶胶，样

图1 PF-4事故后的钚气溶胶粒径分布与径迹相片

Fig. 1 Size distribution of Pu-aerosols and rail photos after the PF-4 accident

116



科技导报2017，35（21）

品压力的变化范围为20~4130 Pa，测量结果与PuF4的质谱结

果一致。1333 Pa反应堆级纯的 PuF6在 10 min测量下的精

度，238Pu达到 1.5%、239Pu达到 0.22%、240Pu达到 0.87%、241Pu达
到 17.5%。尽管得到PuF6样品的同位素重量分布、钚同位素

测量精度与PuF6分压、钚质量、计数时间的关系，绘制了PuF6

样品与 PuF4样品的相对效率曲线，但钚气溶胶中是否存在

PuF6或PuF4还未得到实验证实。

1.5 爆轰钚气溶胶的物化行为

LANL对炸药爆炸条件下的钚气溶胶源项和扩散进行了

研究，为钚气溶胶数值模拟的源项特征提供依据。对爆炸形

成粒子的分析，可了解爆炸过程中核材料的行为，掌握核材

料在形成粒子中的状态、成分含量以及小粒子相互的黏合情

况，完成对实验测试数据的不确定性评估。氧化钚中氦释放

规律研究表明[17-19]，氦气释放率随温度的升高而升高。

钚气溶胶中的气体释放研究，不仅要研究不同大小粒子

的释放率，还须研究爆后粒子的分布规律，需开展模拟爆轰

条件下气溶胶生成量及粒径分布规律研究。LANL联合德国

卡尔斯鲁厄实验室（FZK）开发了三维流体动力学模型工具

Gasflow，用于预测气溶胶的输运、分层、混合和燃烧行为，获

取组分和粒子时空分布 [20-21]。计算结果与早期 Peterson等 [22]

的结论相符，气相中10 μm以下气溶胶粒子粒径主要集中在

1.8 μm左右，且有凝并现象，与贫铀弹爆炸气溶胶和焊接气

溶胶相似，自然沉降效率很低，体积浓度基本不变，数量浓度

随时间增加而降低。

2 劳伦斯-利弗莫尔国家实验室（LLNL）
LLNL的主要职责是承担核武器改进、安全、可靠储存、

防止核扩散、库存核武器管理方面的研究工作，同时承担新

能源环境保护和生物工程领域的军转民任务[23]。LLNL涉及

钚气溶胶研究的大型设施有侦破科学中心（FSC），联合锕系

元素冲击物理实验设施（JASPER），国家大气释放咨询中心

（NARA）和辐射探测中心Superblock，进行了多次探索包括气

溶胶在内的物理与材质属性的里程碑试验[24-25]。

2.1 比基尼试验场钚气溶胶的再悬浮研究

比基尼（Bikini）试验场位于中太平洋马绍尔群岛共和国

的比基尼环礁。1978年5月，LLNL健康和生态评价部对比基

尼岛进行了钚气溶胶的再悬浮研究[26]，使用各种空气取样装

置确定粒径分布和质量负载，微气象技术用于气溶胶流量的

定量，湿化学法分析收集气溶胶的核素和元素浓度。第一批

收集使用了4个撞击器，将含海水的气溶胶进行收集，测量蒸

馏后水中的Na、K、Mg、Ca和Zn元素含量。第二批收集采用

了14个大容量空气取样器和2个级联撞击器，使用化学方法

确定 238Pu、239,240Pu、90Sr、137Cs和 241Am等同位素的浓度。对极低

放射性水平的悬浮气溶胶进行测量，正常流量2550 m3/h。
最终获得的数据包括：距海岸线不同距离的气溶胶浓度

和海水浓度、比基尼岛上的钚气溶胶浓度和粒径特征、岛上

气溶胶中的Pu活度与增强因子。1997年5月至1999年4月，

国际原子能机构（IAEA）派出了一支环境监测队对比基尼环

礁实施了环境测量和取样，目的是验证以前采集资料的准确

性，结果认为调查期间的测量结果与LLNL的报告评估一致。

2.2 约翰斯顿（Johnston）试验场土壤清理现场的钚气溶胶

约翰斯顿试验场位于北太平洋中部的波利尼西亚群岛，

1962年美国在此进行了7次导弹发射试验，4次失败，造成约

翰斯顿环礁严重污染，污染物以不可溶性的氧化钚形式存

在，弥散直径约10 μm、活度约10 Bq的超铀元素粒子在土壤

中移动，并随降雨、潮汐或地下水的运动而发生。直径<45
μm、活度>1 kBq的热粒子则相对稳定，只有在受到侵蚀、挖

掘或物理扰动的情况下才会迁移。1992年 10月至 1995年 2
月，在美国国防部核武器局（DNA）和新墨西哥州科特兰空军

基地的资助下，LLNL对约翰斯顿环礁土壤清理现场的钚气

溶胶进行了测量[27]。该测量分为4个阶段，即1992年10月14
日至11月14日，1993年10月20日至11月15日，1994年8月
16日至11月3日和1995年2月17日至27日。在4个监控地

点（弃土堆、植被区、干净堆、超大尺寸土壤区）各使用了2台
大容量空气取样器（HVAS），纤维素纤维过滤器对 0.3 μm液

体气溶胶的过滤效率为 70%，对固体气溶胶的过滤效率为

92%~94%，对较大粒子的过滤效率超过98%[28]。

放 化 分 析 方 法 用 于 纤 维 素 纤 维 基 片 上 粒 子

中 238Pu、239,240Pu和 241Am的定量，这些超铀同位素的检测极限

为每个样品<0.01 Bq，测量流程[29]为样品酸法的完全溶解、离

子交换分离、电解法沉积及回收、内化学产额示踪剂（internal
chemical yield tracers）242Pu和 243Am进行α光谱分析 [30]。根据

监测期间土壤清理现场悬浮气溶胶的Pu活度和质量负载数

据，得到了 239,240Pu气溶胶活度，从而判断工人受照有高风

险。钚的AMAD为3.4 μm，位于“可吸入”范围中间[31]。辐射

防护对工人暴露给 239,240Pu（肺保留等级 Y）的浓度要求是

2220 μBq·m-3，这个数值由DOE设定[32]，符合美国联邦法规条

款。此外，在2001年还给出了1999年5月至2000年1月间约

翰斯顿环礁空气中钚浓度的变化情况。

2.3 事故后钚气溶胶物化特性的预测

真实和模拟的核事故下，包括核武器的燃烧[33]、核裂变前

的爆炸、近距离的核反应堆事故现场，都关心钚气溶胶粒子

的摄入。从健康风险评估的角度，需要预测两个过程：（1）空

气中产生“可吸入”钚浓度的第一次过程；（2）引起钚量向空

气扩散的第二次过程（钚气溶胶的散发速率）及随后的再分

配。“可吸入”的定义是粒子的空气动力学直径<10 μm，再悬

浮钚粒子在2~5 μm的粒径正态分布中有峰值。

在第一次过程中，可以返回事故现场，原因是，在 20~30
d的时间内放射性核素活度可能下降5个数量级。Shinn等[34]

假设这种现象的原因有两个：（1）下降粒子最初是黏附在任

何可利用的表面上，随着时间流失和黏着力越来越大，粒子

转移位置；（2）粒子下降过程远快于迁移进入土壤的过程。

但是，依赖时间的经验模型过于保守，极有可能过高估计了

空气中的钚浓度。预测空气中钚浓度的一个简单模型是再
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悬浮因子概念，在这个模型中，消除了风和天气条件的变化，

对一段时期内的钚浓度进行整合与区分。另一个模型是质

量负载概念，即预测钚气溶胶的活度和总悬浮颗粒物的质量

负载。有研究表明[35]：在非裂变类型事故和距离裂变事故很

远的地方，增强因子为 0.7；在交通繁忙路段、推土机平整路

面、野火、制冷—融化循环等情况下，增强因子可升至 2.5~
6.5；而在核裂变事故现场，增强因子仅为0.01，此时再悬浮因

子下降至10-13~10-11 m-1。

在第二次过程中，为了预测钚气溶胶散发速率，定义流

量与湍流扩散系数的关系，空气中悬浮粒子质量随高度的增

加而减小，钚气溶胶再悬浮速率在一般情况下介于 10-11~
10-12 s-1 [36]，但在特殊场合，例如易受侵蚀的沙地土壤或扰动

剧烈的土壤，其值>3×10-11 s-1。

3 桑迪亚国家实验室（SNL）
SNL的主要任务是核武器管理、军备控制、能源与环保研

究，与多国相关机构在边界及导弹监视、核查技术、防扩散等

方面保持合作。SNL包括钚气溶胶在内的研究特色是仿效贝

尔实验室的经营模式，具备聚焦科学式的即时响应，其代表

性的案例有2个，一是为洛克希德-马丁公司（LMC）提供了卡

西尼任务（Cassini Mission）最终安全分析报告的背景信息，即

火球爆炸后的钚气溶胶分布与粒子质量[37-38]；二是进行了一

系列的大规模火灾测试实验，目的是在不同场景的容器中，

模拟、观察含钚固体废物材料的燃烧行为[39-41]。

3.1 核燃料气溶胶泄漏的源项分析

核事故或人为活动造成放射性材料的泄漏，对公众和环

境造成风险，开展风险评估是非常重要的。Durbin等[42]利用

数学与假设模型，对恶毒攻击事件造成的核燃料气溶胶泄漏

的源项，包括新旧源项模型的对比，对每个模型参数的说明

和估算，完成了由于事故或人为活动造成的气溶胶泄漏中放

射性核素的源项计算，与植物和反应堆安全协会（Society for
Plant and Reactor Safety，GRS）的测试 [43]比较后发现，最大误

差为36%。

DOE在《非反应堆核设施空中释放成分/速率和可吸入成

分手册》中，提出一个通用公式估算释放材料的源项

源项ST=MAR·DR·ARF·RF·LPF （1）
式中，MAR为处于风险的材料；DR为损坏比率，即被攻击损

坏的体积与风险材料的总体积之比；ARF为空中释放部分；

RF为在ARF中可吸入的部分；LPF为泄漏路径因子。

在辐射防护与核安全机构（IRSN）中的源项公式为

源项ST = MAR·FDAM·FSUS·FRES·FEXP·FRED （2）
式中，FDAM为损坏部分；FSUS为材料悬浮或气溶胶形式存

在的部分；FRES为FSUS中可吸入的部分；FEXP为增压作用

下从容器体积源项中排出的部分；FRED为包括在容器体积

内的沉积过程和化学反应、沿逸出通道沉积的降低因子。与

DOE不同之处在于，该公式考虑了容器内的增压气体作为动

力将气溶胶驱赶至外部环境中。

SNL的源项模型是基于DOE和 IRSN的双重概念，并融

入了与实际尺寸相当的沸水堆（BWR）和压水堆（PWR）的测

试数据。在过去的模型中，事故受损材料量mDam可分别表示

为MAR·DR和MAR·FDAM，仅仅是乏燃料中第一包壳受影响

燃料的量，在考虑测试数据后，这个量的材料气溶胶化后，在

可吸入的范围内可以定义2个独立的源项STPrompt和STDelayed

STPrompt=(mDam或ADam)·RFSNL·SFR·(EF) （3）
STDelayed = ( )mDam或ADam ⋅ SFR ⋅ ( )EF ( )RFHED -RFSNL ⋅
( )1 - fDep,Cask ⋅ ( )1 - fDep,E sc ⋅ é

ë
ê

ù
û
ú1 - VFree

VFree + VCask + VRods

STTot = STPrompt + STDelayed （4）
式中，mDam为第一包壳受损燃料的质量；ADam为第一包壳受损

燃料的活度；SFR为乏燃料比率（RFSpent Fuel/RFSurrogate），可能范围

在1~12[44]；EF为挥发性同位素的富集因子，与粒径相关；STTot

为从容器中释放的可吸入气溶胶总量；STPrompt为瞬发释放的

部分可吸入气溶胶；STDelayed为气体吹扫容器后可吸入气溶胶

的逸出部分；RFSNL为在 SNL实际测试中的可吸入气溶胶部

分 [45]；RFHED为高能装置（HED）产生的可吸入气溶胶部分；

fDep,Cask为可吸入气溶胶沉积在室里的部分[46]；fDep,Esc为可吸入气

溶胶沉积逃逸的部分 [47]；VFree为室自由体积；VRods为标准状态

下（STP）受损燃料棒充满衰变气体的体积。完成破坏后受损

燃料质量估算后，通过源项模型输入，得到气溶胶粒径分布。

3.2 替代物/乏燃料破坏下的气溶胶测试

即使面对严重事故，包壳可有效阻止核燃料物质向公众

区域的释放。但是，在一些破坏性的攻击场景下，来源于分

裂燃料靶件的气溶胶粒子可能发生释放。假设的破坏性场

景是，恐怖分子携带穿甲武器进入包含乏燃料组件的包壳，

意图使含放射性燃料成分的气溶胶迅速扩散[48]。为了预测这

种辐射影响的后果，必须证实释放的确切量、核素成分和释

放物质的粒径分布。考虑到安全、费用、废物处理、可行性等

因素，SNL采用高能密度装置（HEDD），例如穿甲武器、锥形

装药器（CSC）等集中高爆炸性装置直接作用于燃料[49]。这是

一个多国、多方合作的工程计划，由SNL主持实施[50]。该工程

的最初目标是分析与测量HEDD对燃料棒破坏或包壳损坏

后产生的气溶胶粒子的综合特征，欲获取的关键数据包括：

（1）乏燃料比值（SFR），即乏燃料气溶胶粒子质量与替代气溶

胶粒子质量的比值；（2）挥发性裂变产物核素（例如铯、钌）的

富集、分馏与分级行为。

该工程分为4个阶段：第一阶段在2002年1月至8月，使

用玻璃靶丸作为易碎材料，第一阶段的HEDD撞击气溶胶测

试装置如图2所示[51]；第二阶段从2002年9月至2004年7月，

使用非放射性材料，CeO2烧结陶瓷靶丸装在锆合金包覆管

中，实验装置如图3所示[51]；第三阶段从2004年9月至2005年
3月，采用弱放射性材料贫化铀氧化物 DUO2；第四阶段从

2005年9月至2008年9月，采用放射性的真实乏燃料靶丸。
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值得一提的是，在第二阶段中选择CeO2的原因是：1）化

学性质与铀氧化物相似；2）非放射性材料；3）通过挤压和烧

结可制成陶瓷丸，类似于铀氧化物燃料丸；4）具有易碎性和

陶瓷特点，喷射撞击下易形成气溶胶，类似于DUO2和UO2陶

瓷丸；5）Ce是锕系元素U和 Pu的最佳替代物和同系物；6）
Ce有多个氧化态（+3, +4），类似于U和Pu的价态（+3, +4, +5,
+6），CeO2和UO2有相同的萤石型离子晶体结构[52]；7）CeO2商

品相对低廉，危害识别评级较低；8）铈氧化物是一种难熔氧

化物，熔点约为 2600℃，UO2为 2878℃，两者有相似的物理性

质（弹性模量和泊松比）、热性质和机械性质（断裂韧性和强

度）。

铈氧化物丸的制备工艺比较复杂，丸件被紧密安装到

锆-4合金包覆管上，如图 4[29]所示。为研究可吸入粒子中挥

发性裂变产物核素的富集，掺杂铯与钌到替代丸件中。选择

CsI、RuO2、Eu2O3作为掺杂剂并不是因为在实际的乏燃料中存

在这样的物质形式。 129I 是一种代表性的挥发性裂变产

物，90Sr也是主要的裂变产物，但它不容易挥发，加入SrO是为

了与铯、钌、碘等挥发性元素的分布进行比较。

非挥发性的气溶胶收集盒的特点是简单持久，因为这里

没有气体层流通过，只有空气中的粒子被收集与分级。SNL
采用的气溶胶粒子取样器有3种类型，分别为RespiconTM 3级
真实粒子撞击器、Berner 9级粒子撞击器和Marple 8级级联

撞击器（收集范围 0.4~21 μm，流量 2 L/min），如图 5所示。

Marple撞击器可收集 3类粒径范围的粒子：顶部收集可吸入

粒子部分（0~4 μm）；中部收集（4~10 μm）部分；底部收集不

可吸入部分（10~100 μm）。Respicon粒子取样器装有节流阀

的真空泵，Berner粒子撞击器的体积流量为30 L/min，粒径收

集范围为0.08~16 μm。

4 太平洋西北国家实验室（PNNL）
PNNL原为DOE的汉福特基地工程实验室，是专为汉福

特基地服务的研究开发机构[53]。PNNL对钚气溶胶的研究集

中于生物效应、沉降分布、废物燃烧和同位素标准等方面。

4.1 钚气溶胶的生物效应

PNNL对钚气溶胶的生物效应研究集中于三方面：一是

生理因素；二是钚气溶胶的毒性；三是体内照射危险的评

估[54]。

生理因素研究的对象是核试验地区的当地动物和严重

污染地区长期饲养的实验动物，发现这些动物对钚气溶胶的

摄入量小得令人惊奇，钚的沉积是直接吸入而不是通过食物

链引起的。化学形态对吸入钚气溶胶的最终去向起决定作

用，大量的小白鼠、狗、猪、兔的器官滞留、吸收、转移和排泄

实验表明，PuO2相当牢固地滞留于肺中，吸收进入血液的

PuO2不超过 5%，与静脉注射Pu(NO3)4的分布显著不同，钚转

移的程度与吸入气溶胶中可过滤的钚组分成正比关系。被

吸收的钚有两种分布方式：一是骨骼和肝脏中大量沉积离子

钚；二是极微小颗粒自肺部转移后均匀地分布于全身[55-57]。

图2 第一阶段替代材料为玻璃/铅玻璃的气溶胶测试装置

Fig. 2 Aerosols testing device with glass/leaded
glass in the first phase

图3 第二阶段替代材料为CeO2的气溶胶测试装置

Fig. 3 Aerosols testing device with CeO2 in the
second phase

图4 锆-4合金管中的CeO2丸件

Fig. 4 CeO2 pellets in Zircaloy-4 cladding tube

图5 气溶胶粒子撞击器

Fig. 5 Aerosols particles impactors
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钚气溶胶毒性研究在Hanford实验室[58]进行，通过动物吸

入和气管内插入，在不同剂量、不同化学和物理状态下着重

研究与吸入钚颗粒大小的关系和代谢数据，结果表明[59]，动物

吸入平均粒径为0.2 μm的PuO2烟雾，吸入量相当于3.7×104~
1.85×105 Bq/kg的剂量，在4~6周内死亡的动物出现包括毛细

血管在内的肺泡壁坏死和高蛋白质流体累积。存活时间较

长的动物的纤维化增大，许多肺泡完全闭塞，出现恶性肿瘤

和上皮增生。

体内照射危险的评估是为了认识吸入而留在肺和相关

淋巴结内的钚的危险。目前对吸入钚的危险性评估能力无

法像评估食入钚那样令人满意，不仅缺乏有效实验数据，而

且现有数据差异极大[60]。狗和人的实验证明[61]，大部分沉积

在肺中的PuO2微粒随后转移至肺淋巴结，其钚浓度远远超过

体内任何其他器官。

4.2 钚气溶胶尘降的全球分布

Kelley等 [62]采用二元混合模型（two end-member model）
评估和实验相结合，分析了钚气溶胶与 237Np的全球分布情

况，认为南半球尘降物的 237Np/239Pu原子比率（0.35）比北半球

（0.47）的低。237Np/239Pu原子比率比对应的 240Pu/239Pu原子比

率更依赖于设备相关性，可变性更多。钚尘降同位素的特征

用混合数值表示，而不是过去的平均值，可以更好地反映出

平流层尘降量相对于对流层尘降量的地区性差异。

4.3 核潜艇空气净化

PNNL联合美国海军研发出新型核潜艇空气净化系统，

即“自组织单分子层改性介孔”（SAMMS），将纳米技术与介孔

材料相结合，直接从密闭环境中迅速捕捉微粒污染物。该项

技术获得美国 2012年实验室联盟内部合作奖。目前已有针

对不同微粒物的 4 种吸附材料（硫醇-SAMMS、螯合物-
SAMMS、阴离子-SAMMS和高定向石墨-SAMMS），其中高定

向石墨可用于核潜艇内部铀钚气溶胶的高效吸附[63]。

4.4 钚气溶胶的同位素标准

当钚来自于多个源项时，质谱分析过程可能覆盖一些细

节信息。对于微粒分析而言，为了保证分析结果的准确性，

质谱需要用微粒同位素标准（particulate isotopic standards）来

检定。这个标准的特点是球形的、微米粒径的硅酸盐粒子负

载少量已标定了浓度的钚，母体和钚浓度与真实环境粒子的

情形是相似的。标准粒子的产生涉及 2个步骤[64]，标准钚的

熔合黏土气溶胶发生和粒径分级。

为形成一个同位素微量标准（microstandard），进入黏土

的负载钚是同位素标准材料CRM 138，以Pu(SO4)2·4H2O形式

存在。化学实验工作包括4部分，1）形貌表征。如图6所示，

凝聚了11个钚-黏土微粒，粒径校准长度为0.94 μm，粒子几

乎是球形的，形成原因是500℃时，水合作用的消失导致黏土

晶体结构的崩溃；2）元素分析。采用波长分散X射线谱仪分

析了3个单独的钚-黏土粒子，得到钚的浓度和单个粒子中钚

的定量信息；3）同位素分析。采用热电离质谱测量了6个单

独的钚-黏土微粒，每个微粒固定在一根铼丝上，在1600℃下

渗碳，得到微粒中钚测量的总质谱效率为2%~9%，这与树脂

玻璃球中钚测量的效率值 3%~5%相吻合，测量中未发现镅

对 241Pu的干扰；4）微粒载片（mounting）。将钚同位素标准粒

子分散在聚碳酸酯的显微镜片上，1.75 μm直径的粒子呈现

一个直径1 mm的衍射环，单个粒子很容易分辨。

4.5 事故火灾中的钚气溶胶释放

在 20世纪 60年代至 90年代，PNNL对核设施事故火灾

中，受钚污染的固体废物、液体废物、钚金属及其合金的燃烧

与氧化过程，产生的气溶胶源项行为进行了系统研究[65-77]，给

出了不同场景下的含钚气溶胶源项分析结果，包括空中释放

部分（ARF）、空中释放速率（ARR）和可吸入部分（RF）的推荐

值。含钚固体废物的研究对象涵盖氯丁橡胶、有机玻璃、聚

苯乙烯、纤维素、粗布与纸板、削片与刨花、金属粉末等，研究

过程包括辐射热解、燃烧与爆炸。含钚液体废物的研究对象

主要是各种有机溶液、煤油和硝酸盐水溶液，研究过程包括

加热挥发、沸腾与燃烧。钚金属的氧化过程包括了三类研

究：一是低于燃点的钚氧化；二是低于沸点的钚燃烧；三是高

能事件下的钚气溶胶化。

5 其他国家实验室
5.1 橡树岭国家实验室（ORNL）

ORNL是二战时期曼哈顿计划的一部分，其最初任务是

化学分离出第一批克量级的钚，其开发出的普雷克斯流程

（purex）至今仍然是钚气溶胶放化处理的主流程[78]。

ORNL环境科学部[79]研究了对流层气溶胶中放射性核素

的滞留时间。气溶胶粒子的滞留时间是多变的迁移过程函

数，干沉积时与撞击、扩散、沉积核再悬浮相关，湿沉积时与

雨水降落、清洗相关。气溶胶平均滞留时间的估算是基于放

射性活度或活度比率的测量。ORNL发现，两个不同地理位

置的 7Be粒子和氡衰变产物在对流层气溶胶中的平均滞留时

图6 钚-黏土粒子的形貌与粒径分布

Fig. 6 The morphology and size distribution of
Pu-clay particles
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间为 8 d。更早的时候，ORNL曾联合阿肯色大学化学系 [80]，

通过测定雨水样品中 210Bi与 210Pb的放射性活度比率，提出了

微粒回降常数概念，测定了核爆后对流层气溶胶中 210Pb的滞

留时间约为6 d，说明精细粒子形式，例如大气中的氡解体形

成的 210Pb，能被雨水有效的捕获和从大气中移走。这种结论

对钚气溶胶的沉积形成了借鉴。

5.2 阿贡国家实验室（ANL）
ANL是美国的第一个国家实验室，拥有多种大型用户装

置，在核动力、基础科学、生物医学与环境科学技术领域成果

显著。ANL下属的气溶胶实验室利用瞬态反应堆试验装置

TREAT，模拟严重核事故下对燃料、材料和组件的影响，放射

性气溶胶逸出的形式与数量，实验结果用于修正商业核电站

的安全标准[81]。20世纪60年代，ANL辐照了装有PuC和UC-
PuC混合物的原型燃料元件[82]，辐照后发现铸造样品有尺寸

和密度的变化，孔隙较多的烧结样品有气溶胶释放，气溶胶

颗粒吸附了氙、氪气体成分 [83]。辐照样品的自射线照相表

明[84]，部分样品中可能形成了中心空隙，混合的UC-PuC粉末

不均匀，数据显示，亚化学计量的、振动密实的 PuC和UC-
PuC燃料的气溶胶释放分数比超化学计量的材料大一个数量

级。2002年，ANL为退役的4座反应堆中受钚污染的手套箱、

热室和回旋加速器在拆除过程中产生的气溶胶进行测试时，

发现同样有被气溶胶颗粒吸附的氙、氪气体[85]。

5.3 爱达荷国家实验室（INL）
2011年 11月 8日，INL发生人员辐射照射事故，多达 17

人受到了钚气溶胶的照射。这些人员是巴特尔能源联盟公

司（Battelle Energy Alliance）的雇员，当时正在开展零功率物

理反应堆（ZPPR）的退役工作，当打开一个容器时受到了钚气

溶胶的照射。鉴于此次事故，当DOE 2013年提出使用 INL的

先进试验堆（ATR）和ORNL的高通量同位素生产堆（HFIR）
恢复 238Pu的生产时，更加严格的包括钚气溶胶监测在内的安

全对策也同步实施[86]。

6 总结与展望
美国国家实验室对钚气溶胶的重视程度、研发能力和优

势互补有目共睹。LANL自 20世纪 40年代从事钚武器和钚

燃料系统开发以来，对钚车间事故或制造过程中产生的气溶

胶进行了物化特性表征，首次研究清楚了钚气溶胶的粒径特

征与分布。LLNL针对核试验场地开展钚气溶胶的再悬浮行

为研究，从核退役和环境风险评估的角度关心钚气溶胶粒子

的摄入。SNL开展了核事故或人为活动破坏造成核燃料气溶

胶泄漏的源项分析，不仅有完善的计算模型，而且主持实施

了铀-钚气溶胶比率测试计划。ORNL的研究注重核爆后对

流层/平流层气溶胶中放射性核素的滞留行为。PNNL开展了

大量的钚气溶胶生物效应研究和火灾中钚气溶胶释放的源

项研究，建立了气溶胶钚同位素的微量标准。ANL开展了辐

照含钚燃料元件后气溶胶释放特征的研究。

除此之外，美国国家实验室之间还联合开展了不同场景

下，钚气溶胶的形成机理、扩散机理和沉积机理研究，但多集

中于钚氧化和钚燃烧的条件下。由于钚气溶胶物化行为数

据与核武器研究紧密相关，陆续公开的原始文献有限，尤其

是炸药爆炸爆轰条件下的钚气溶胶化过程相对较少。通过

目前掌握的资料来说，包括物化特性分析与表征、再悬浮行

为、滞留行为、释放规律、溶解度特征等在内的钚气溶胶物化

行为研究仍然是一个充满挑战的热点。
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A review of plutonium aerosol research in some American
national laboratories

AbstractAbstract Plutonium aerosols might be generated in nuclear weapon testing and nuclear reactor accidents. The particle size of Pu-aerosols
varies greatly, depending on the mode of formation. The plutonium aerosol chemistry plays an important role in the nuclear trial data
treatment, the nuclear weapon spreading, the nuclear forensic analysis, the nuclear safeguards, and the nuclear power demands. This paper
reviews the physic-chemical behavior development of plutonium aerosols at Los Alamos National Laboratory (LANL), Lawrence Livermore
National Laboratory (LLNL), Sandia National Laboratories (SNL), Oak Ridge National Laboratory (ORNL), Pacific Northwest National
Laboratory (PNNL), Argonne National Laboratories (ANL) and Idaho National Laboratories (INL). The development includes the aerosol
characterization, the aerodynamic size distribution, the residence time, the instrumentation analysis, the aerosol collection and sampling, and
the formation mechanism. It is shown that we have only limited data of plutonium aerosols in different situations, and the experimental
verification is still a challenging problem.
KeywordsKeywords plutonium aerosols; particle size; source term; American national laboratories
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