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摘要：根据中国 45 根土壤柱样、35 根湖泊柱样和 32 根海洋柱样数据,发现土壤、湖泊和海洋环境中普遍存在一类典型的 239+240
Pu 无峰分布的现象,

并讨论了 239+240
Pu 无峰分布的成因.结果表明:土壤柱样中 239+240

Pu 的无峰分布主要有两种类型,第一种是 239+240
Pu 比活度随着深度递增,第二种是

239+240
Pu比活度随着深度递减；利用对流扩散方程(CDE)模型模拟土壤柱样中 239+240

Pu的迁移行为时,表观对流速率与 239+240
Pu最大值深度呈现正相关关

系(n=45, R
2
=0.847).湖泊和海洋沉积柱样中 239+240

Pu的无峰分布仅有一种类型:
239+240

Pu比活度随着深度递减.同时,湖泊柱样沉积速率(n=35, R
2
=0.921)

或海洋柱样中的最大表观对流速率(n=32, R
2
=0.949)与 239+240

Pu最大值深度也呈现正相关关系.无峰分布柱样中 239+240
Pu可交换态的最大表观对流速率

(vmax)在数值上与沉积速率(v)相当,并且最大表观对流速率不影响 239+240
Pu在柱样中的垂向分布特征. 
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Abstract：Based on data from 45 soil cores, 35 lake sediment cores, and 32 sea sediment cores in China, this study found a type of 
239+240Pu peakless distribution cores in soil, lakes, and marine environments, and discussed their causes of 239+240Pu peakless 

distribution. The results show that there were two main types of peakless distribution of 239+240Pu in soil core samples: one that the 
239+240Pu specific activity increased with depth, and the other that the 239+240Pu specific activity decreased with depth; when using a 

Convection Dispersion Equation (CDE) model to simulate the migration behavior of  239+240Pu in soil cores, the apparent convection 

rate showed a positive correlation with the 239+240Pu maximum depth (n=45, R2=0.847). There was only one type of peakless 

distribution of 239+240Pu in lake and ocean core samples: the 239+240Pu specific activity decreased with depth. Meanwhile, the 

sedimentation rate of lake core samples (n=35, R2=0.921) or the maximum apparent convection rate of marine core samples (n=32, 

R
2=0.949) also showed a positive correlation with the 239+240Pu maximum depth. The maximum apparent convection rate of the 

exchangeable 239+240Pu in the peakless distribution core sample was close to the sedimentation rate, and the maximum apparent 

convection rate didn’t affect the vertical distribution of 239+240Pu in the core sample. 

Key words：239+240Pu；peakless distribution；convection dispersion equation (CDE)；core；China 

 

自然环境中
239+240

Pu主要来源于20世纪全球大

规模（543 次）的大气核试验，核试验产生的放射性尘

埃通过干湿沉降遍布于全球
[1]

.
239

Pu和
240

Pu具有放

射性毒性和长半衰期，可以通过食物链向生物体富

集或者通过土壤向地下水中扩散迁移，对生物包括

人类将构成潜在健康的危害.同时，放射性核素能够

通过土壤向地下水中迁移
[2]

.利用柱样中
239+240

Pu的

垂向分布特征，可以研究
239+240

Pu 的迁移状况.目前，

虽然中国土壤、湖泊和海洋等环境中已经较多研究

了
239+240

Pu 柱样的垂向分布特征
[3-5]

，尤其是对沉积

柱样中
239+240

Pu的有峰分布进行了深入的研究，这是

湖泊和海洋中
239+240

Pu 沉积定年的基础；但是对于

不同环境柱样中一类典型的
239+240

Pu无峰垂向分布

（图 1）仍缺乏比较研究，尤其是应用
239+240

Pu 迁移模

型的探讨.所谓
239+240

Pu的无峰分布即
239+240

Pu的比 
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活度（mBq/g 或 mBq/m
3
）随着柱样深度的增大而减

少，或者随着柱样深度增大而增大的变化趋势
[5]

.理

想状态下柱样中
239+240

Pu的无峰分布是符合指数分

布的，例如，典型无扰动土壤柱样
239+240

Pu 的垂向分

布；但是实际环境中指数分布未必是
239+240

Pu 的无

扰动分布或者最优拟合分布模型
[6]

；如果分样过厚

或者表层完全被侵蚀等，这些因素都将导致柱样中
239+240

Pu无峰分布的成因变得更加复杂. 

 

图 1  中国环境中 239+240Pu无峰分布的典型柱样站位 

Fig.1  Peakless distribution of 239+240Pu typical core in 

Chinese environment 

全球大气沉降的
239+240

Pu进入土壤后，主要通过

横向和垂向迁移.横向迁移主要是径流和侵蚀等作

用的结果
[6]

.土壤柱样中
239+240

Pu的垂向分布与其在

土壤中的垂向迁移密切相关.
239+240

Pu的垂向迁移主

要取决于土壤的物理和化学性质等
[6]

.表层有最大

值的垂向分布表明土壤中
239+240

Pu 无明显平流；表

层下有最大值的垂向分布表明土壤中
239+240

Pu存在

明显平流和扩散
[7]

.在
239+240

Pu 横向迁移的研究中，

未扰动土壤柱样中
239+240

Pu背景值是研究小区域内

土壤侵蚀或迁移的重要参数
[8-9]

.在
239+240

Pu 垂向迁

移的研究中，
239+240

Pu 的无峰分布与对流扩散模型

（CDE）的应用密切相关
[10]

.这是因为
239+240

Pu等核素

沉降到地表后主要通过扩散和迁移的方式入渗到

土壤中.扩散是浓度差导致的物质呈分子或离子态

由高浓度处向低浓度处的自由运动.迁移是各种其

他原因导致的物质在介质中的运移，如孔隙水、被吸

附的粘粒的迁移等
[11]

.对流扩散模型方程能够较好

的描述非反应性溶质在多孔介质中的迁移规律
[7]

.

假定全球大气核试验产生的
239+240

Pu瞬间沉降于无

限厚且均质的土壤表面，其后垂直向下入渗（以扩散

为主）.均质和非均质的土壤垂向分布中，表层土壤中
239+240

Pu 比活度（mBq/g）最大，或体积比活度（Bq/m
3
）

最大，向下呈指数衰减.由于这种较缓慢的迁移速率，

模拟放射性核素在土壤中运动的模型通常不考虑

非饱和带土壤水分的变化，而是通常假定平均含水

量是恒定的
[12]

.再者，对于沉积过程大多用脉冲型输

入函数来近似，并计算表观扩散系数和表观对流速

率的有效值，通过将模型方程的解析解与放射性核

素的实测深度分布拟合得到.假设柱样中放射性核

素
239+240

Pu计算的沉积速率为 0，那么
239+240

Pu在柱

样中的垂向分布完全由扩散或者下渗引起，并利用

表观有效扩散系数（Deff）进行描述
[12]

.需要说明的是

不同环境条件下（土壤、湖泊和海洋）不同核素（
137

Cs

和
239+240

Pu）应用对流扩散模型的边界条件和参数存

在一定差异. 

虽然中国在新疆巴音郭楞
[13]
、甘肃瓜州

[14]
、内

蒙古锡林郭勒
[15]
、河北承德

[14]
、浙江嘉兴

[16]
和贵州

贵阳
[14]
等地利用 CDE 模型研究了土壤中

239+240
Pu

核素的迁移，但是对于不同典型环境中
239+240

Pu无峰

分布以及 CDE模型应用仍缺乏比较研究.因此，本文

以中国土壤、湖泊和海洋中典型柱样中
239+240

Pu无

峰分布为例，集中探讨
239+240

Pu的无峰分布与其应用

模型，厘清分别由扩散、淋溶或侵蚀等因素造成柱样

中
239+240

Pu无峰分布的成因，以期为未来环境中放射

性核素
239+240

Pu剖面分布与迁移的研究提供参考. 

1  数据与模型 

1.1  
239+240

Pu的无峰分布柱样数据 

根据中国 45 根土壤柱样、35 根湖泊柱样和 32

根海洋柱样数据，选取了 8根
239+240

Pu无峰分布的典

型柱样；这些柱样具有一定的随机性和代表性，符合

抽样统计分析.首先是前人研究可知柱样所处的位置

受到人为扰动的概率非常小
[8-9,17-22]

.其次是柱样表层

的随机分样厚度为 0.5~2.5cm（表 1），表层的分样厚度

不显著影响
239+240

Pu 的垂向分布特征.最后是通过柱

样中
239+240

Pu 的存量或者沉积通量可以初步判断柱

样受到扰动的情况.这 8根典型
239+240

Pu无峰分布柱
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样（图 1和表 1），分别来自于中国陕西延安YA土壤柱

样
[8]
、甘肃庆阳 D2土壤柱样

[9]
、敦煌 DH2-2土壤柱

样
[17]
、内蒙古兴安盟 C3土壤柱样

[18]
、云南黑农坡湖

（云南省泸水县境内）TMS3 湖泊柱样沉积物
[19]

，青海

省海西蒙古族藏族自治州的克鲁克湖 K4 湖泊柱样

沉积物
[20]

，黄海陆架区的 CB-35 柱样沉积物
[21]
以及

南海深海海盆区 PA-11柱样沉积物
[22]

.其中，只有 K4

和CB-35柱样同时研究了
137

Cs和
239+240

Pu两种放射

性核素的垂向分布，其他柱样仅研究了
239+240

Pu 的垂

向分布.土壤柱样中
239+240

Pu 分布通常主要由侵蚀、

扩散与混合控制，在核试验以后假设新的
239+240

Pu 在

土壤沉积很少或者没有. 

表 1  中国环境中 239+240Pu无峰分布典型柱样数据信息 

Table 1  Information of typical core samples with peakless distribution of 239+240Pu in the Chinese environment 

序号 柱样类型 站点 纬度(°N) 采样时间 柱长(cm) 分样间隔(cm) 239+240Pu(Bq/m2) 参考文献 

1 土壤柱样 YA 36.8 2017.7 38 2~5 66 [8] 

2 土壤柱样 D2 35.7 n.a. 40 2~12 53.5±2.1 [9] 

3 土壤柱样 DH2-2 40.1 2011.7 30 2~5 546±27 [17] 

4 土壤柱样 C3 n.a. 2013-2016 35 2.5~5 n.a. [18] 

5 湖泊柱样 TMS3 26.1 2017 30 0.5~1 63.9±0.8 [19] 

6 湖泊柱样 K4 37.3 2018.6 3g/cm2 n.a. 2.5±0.2 [20] 

7 海洋柱样 CB-35 33.5 n.a. 20 2 n.a. [21] 

8 海洋柱样 PA-11 15.5 1996-1997 14 1 3.75 [22] 

注:n.a.表示无法获得. 

 

图 2  中国典型柱样中 239+240Pu通量值与纬度沉降平均值的

比较 

Fig.2  Comparison of 239+240Pu latitude flux values and 

measured inventories in typical Chinese core samples 

没有受到侵蚀时的土壤柱样多数遵守自然地

指数减小，可以用模型模拟.需要说明的是本文选取

的湖泊和海洋柱样
239+240

Pu的无峰分布，因子样厚度

没有达到分辨出
239+240

Pu峰值的概率极小.即使根据

湖泊和海洋的沉积物堆积速率选取合适的子样时

间分辨率进行分样 ，并发现接近沉积物表层的
239+240

Pu 单峰分布 ，这种分布模式也与北半球
239+240

Pu的大气沉降特征相违背
[1]

.因此，本文认为所

选取的湖泊和海洋典型柱样中
239+240

Pu的无峰分布

不受当前子样分样厚度的影响.另外，如果分样厚度

过大可能会导致
239+240

Pu"伪无峰"分布现象的出现，

这时
239+240

Pu的比活度与深度仍呈现出指数函数形

式.例如，吉林长白山土壤（苔原带和草甸带）柱样发

现了
239+240

Pu指数分布并且两者的相关性极其显著，

推测可能与土壤分层厚度（10cm）过大有关
[23]

.如果

表层样品完全遭受侵蚀，也会出现上述的情况，但是

柱样所处的环境与未扰动柱样的显著不同.例如，山

西长治 3#土壤柱样中，土层中
239+240

Pu 比活度是受

到受山顶风力及雨水冲刷作用的影响
[24]

. 

具体而言，通过对全球大气核试验
239+240

Pu 纬

度沉降的平均值
[1,4]
与典型柱样中

239+240
Pu 的存量

或者沉积通量（表 1）进行比较，可以初步判断所选

取柱样受扰动的情况.本文选取的 8 根典型柱样所

在纬度介于 10°~50°N，全球大气核试验
239+240

Pu纬

度沉降的沉降平均值（图 2中的横虚线）与不同纬度

带柱样的个数分别为：10°~20°N（22Bq/m
2
）有 1个柱

样，20°~30°N（36Bq/m
2
）有 1 个柱样，在 30°~ 40°N 

（42Bq/m
2
）有 4 个柱样，在 40°~50°N （58Bq/m

2
）有 2

个柱样，其中 C3 柱样的具体纬度值并不清楚  

[18]
.土

壤柱样 YA和 D2取样位置的土地利用类型分别为

人迹罕至的草地和山坡林地，柱样中
239+240

Pu 的存



2期 黄亚楠等：中国典型柱样中 239+240Pu的无峰分布与迁移模型 905 

 

量超出所在纬度大气沉降的平均值（42Bq/m
2
），这两

个柱样受到扰动的较小
[8-9]

.土壤柱样 DH2-2 取样

位于林地土壤，柱样中
239+240

Pu 的处于堆积且快速

向下迁移的状态
[17]

，柱样中
239+240

Pu 的存量是所在

纬度大气沉降平均值（58Bq/m
2
）的 9.4倍（图 2）.土壤

柱样 C3 取样位置的土地利用类型为农用地，虽然

不知道该柱样中
239+240

Pu 存量的具体数值，但是通

过柱样中
239+240

Pu的分布可知
239+240

Pu也处于快速

向下迁移的状态，这与该柱样取样位置的土地利用

类型是吻合的
[18]

.湖泊柱样 TMS3 和 K4 取样位置

为天然成因湖泊.其中，TMS3 柱样由于受到雪山融

水的补给，柱样中
239+240

Pu 的沉积通量超出所在纬

度大气沉降的平均值（36Bq/m
2
），柱样受到人为扰动

的影响较小；而K4柱样中
239+240

Pu的沉积通量远低

于所在纬度大气沉降的平均值（42Bq/m
2
）.典型湖泊

柱样沉积物中放射性核素的沉积通量大小受到取

样位置的影响，通常越靠近湖泊中心其沉积通量值

越低
[25]

.K4 取样时已经避开了人工渔业养殖区  

[20]
，

柱样受到人为扰动的概率较低，推测柱样中较低的
239+240

Pu 沉积通量可能与取样位置离湖岸相对较

远有关.对于海洋柱样 PA-11 取样位置位于南海海

盆区，水深达 4234m，取样之前该柱样受到人为扰动

的较小
[22]

.虽然该柱样中
239+240

Pu 的沉积通量远低

于该纬度带的平均值（22Bq/m
2
），但是这仍与该区域

的地球化学特征（寡营养盐且相对较低的悬浮颗粒

物）相吻合.另外，黄海 CB-35 虽然无法获取柱样中
239+240

Pu 的沉积通量，但是从柱样中
239+240

Pu 的分

布来看，可以初步判断该柱样受到外界的扰动较小
[21]

. 

假设放射性核素比活度随土壤深度呈简单的

指数衰减，这仅适用于土壤没有平流迹象的情况.这

种模型分布最早是研究加拿大魁北克北部区域土

壤柱样中
137

Cs 的分布
[6]

.对于土壤柱样中
137

Cs 和
239+240

Pu，两者来源的一致性和分布相似，拟合方程

（1）、（2）和（3）对于
239+240

Pu也是适用的. 

 ( ) e B Z
C z A

− ⋅

= ⋅  （1） 

 （ ) B
C z A Z

−

= ⋅  （2） 

 （ ） /（1 ）C z A B Z= + ⋅  （3） 

式中：C表示土壤中
239+240

Pu的比活度，Bq/g；Z表示深

度，cm；A和 B表示拟合的参数.这 3个方程只适用于

表层土壤中地表以下无明显峰值的剖面
[6]

.因此，对

中国典型环境（土壤、湖泊和海洋）样品中
239+240

Pu

的无峰分布与深度的拟合，结果如表 2 所示.通过拟

合发现 3 种分布模式都表现出一定的显著性，但是

方程中的拟合优度并不一致，只有一种是最佳拟合.

正是由于对流扩散等原因导致柱样中
239+240

Pu垂直

分布的差异，才使得不同方程的拟合优度并不一致.

需要说明的是在甘肃敦煌的 DH2-2 柱样和兴安盟

农场 C3柱样中指数模型中拟合出的参数 B是小于

0的，其他柱样的参数 B是大于 0的. 

表 2  中国环境中 239+240Pu与深度的相关关系 

Table 2  The relationship between 239+240Pu and depth in the Chinese environment 

序号 名称 深度类型 239+240Pu与深度的相关关系 
R

2 n 分样间隔(cm)

1 YA 几何深度(cm) 239+240Pu=2.069/(1+1.615Z) 0.963 15 2~5 

2 D2 几何深度(cm) 239+240Pu=1.583Z
-1.526 0.981 10 2~12 

3 DH2-2 几何深度(cm) 239+240Pu=0.715/(1-0.026Z) 0.955 9 2~5 

4 C3 几何深度(cm) 239+240Pu=0.0676/(1+0.166Z) 0.856 7 2.5~5 

5 TMS3 几何深度(cm) 239+240Pu=60.372/(1+5.611Z) 0.960 47 0.5~1 

6 K4 质量深度(g/cm2) 239+240Pu=0.540e
-1.811Z 0.887 8 n.a. 

7 CB-35 几何深度(cm) 239+240Pu=0.467e
-0.198Z 0.948 10 2 

8 PA-11 几何深度(cm) 239+240Pu=0.554/(1+1.251Z) 0.861 13 1 

 

1.2  对流扩散模型的应用 

在利用 CDE 模型研究土壤柱样中
137

Cs（T1/2= 

30.2a）的垂向分布时，通常假设
137

Cs 所在的土壤柱

样是均匀分布的理想状态，其分布特征的模型方程

和解析解分别为（4）和（5）.首先是该模型仅适用于不

可渗透的上边界环境中（即只能从土壤表层向下扩

散）
[7]

，这种模型在泥炭沼泽环境中
137

Cs的迁移研究

中也得到了推广与应用
[26-27]

.该模型允许恒定的核

素输入或与时间相关的核素输入，并允许通过沉积，

生物扰动和扩散在沉积物中进行核素迁移. 
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式中：D表示表观扩散系数或有效扩散系数，cm
2
/a； v

表示表观对流速率，cm/a；分子扩散系数与有效扩散

系数存在近似的换算关系
[7]

；t 是放射性核素沉降到

土壤中以来的时间；z 表示深度，cm
[7]

.对流扩散模型

的解析解（5）是一个近似解，这是因为式（4）代表了无

限空间的模型溶液，在 t=0处输入的
239+240

Pu是在两

个方向上移动
[2]

. 

在利用CDE模型研究土壤柱样中
239+240

Pu的垂

向分布时，由于放射性核素
239

Pu 和
240

Pu 的半衰期

（T1/2）分别为 24110a 和 6561a，其衰变常数趋近于 0，

式（4）中的 λC 项是个极小项，所以方程为（6）和解析

解（近似解）可以改写为（7）.C表示土壤中
239+240

Pu的

浓度（Bq/cm
3
）；D表示

239+240
Pu在土壤颗粒中的吸附

强度；同样的， v 表示表观对流速率（cm/a）.土壤中的

放射性核素包含 2个部分，可吸附态的
239+240

Pu与解

析态的
239+240

Pu
[16]

. 

 
2

2

C C C
D v

t z z

∂ ∂ ∂
= −

∂ ∂ ∂
 （6） 

 

2( )

0 4（ ， ） e
2

z vt

Dt
C

C z t

Dt

−

−

=

π

 （7） 

虽然在土壤中和泥沼中已经利用 CDE 模型研

究
239+240

Pu的扩散和迁移，但是湖泊和海洋环境中不

满足模型只在不透水的上边界应用的前提条件，在

应用模型时要对于柱样中放射性核素的分布进行

一些必要的理论假设
[19,27]

.沼泽土壤其性质仍为土

壤而非沉积物
[28]

，可以利用 CDE模型研究放射性核

素的迁移.这时模型中的系数就变得更为复杂.然而，

在研究湖泊柱样沉积物中
239+240

Pu等核素的迁移时，

仍采用CDE模型（8）和解析解（9），该模型允许恒定的

核素输入或随时间变化的输入，并允许放射性核素

通过沉积、生物扰动和扩散在沉积物中进行迁移
[28]

.

在湖泊沉积物的研究中利用 CDE 模型时，计算出的

各参数的意义与土壤中的参数意义完全不同. 
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2  结果与讨论 

2.1  中国土壤柱样中
239+240

Pu的无峰分布 

目前已经研究的土壤柱样中，陕西延安 YA 柱

样 

[8]
和甘肃庆阳D2柱样

[9]
表现出典型的

239+240
Pu无

峰分布的特点（图 3）.土壤样品中
239+240

Pu 的比活度

集中在 20cm 以浅的位置，在 20cm 以深
239+240

Pu的

比活度趋近于 0.与之相反，甘肃敦煌 DH2-2柱样
[17]

和内蒙古兴安盟 C3 柱样
[18]
也表现出非常特殊的无

峰分布.柱样中
239+240

Pu的比活度集中在 20cm以深

的位置，表层土壤中
239+240

Pu的比活度相较于底层较

低.需要说明的是 DH2-2柱样和 C3柱样 20cm以深

没有
239+240

Pu实测数据，根据现有的数据这两根柱样

符合无峰分布的定义，但目前无法确定这两根柱样
239+240

Pu的最大值是否为峰值. 

对于相同核素，利用相同模型（对流扩散迁移模

型（CDE））研究迁移速率.首先，土壤柱样中
239+240

Pu

的比活度随着深度的增大而减小.陕西延安 YA 柱

样 

[8]
和甘肃庆阳D2柱样

[9]
中

239+240
Pu无峰分布的主

要成因是对流扩散引起的，利用 CDE 模型拟合 YA

柱 样 给 出 的 表 观 扩 散 系 数 （D） 值 为 （0.093± 

0.013）cm
2
/a；表观对流速率值 （v）是 （0.004±0.006） 

cm/a
[8]

.D2 柱样由于缺少土壤样品中不同层位的容

重（g/cm
3
），可以将

239+240
Pu 质量比活度（Bq/g）转化为

239+240
Pu 体积比活度（Bq/cm

3
）进行近似计算，然后根

据模型拟合出表观对流速率（v），其值是（0.025±0.004） 

cm/a
[30]

.其次，土壤柱样中
239+240

Pu 的比活度随着深

度的增大而增大，
239+240

Pu呈现指数增大的变化趋势.

例如，甘肃敦煌 DH2-2 柱样
[17]
和内蒙古兴安盟农场

C3柱样
[18]

.这种分布中没有发现
239+240

Pu底端，推测
239+240

Pu 在柱样中的无峰分布可能与淋溶导致的
239+240

Pu 快速迁移有关，根据 CDE 模型拟合出表观

对流速率（v），其值为（0.447±0.066） cm/a
[29]

；而 C3 柱

样缺乏
239+240

Pu 存量数据而无法计算.最后，对辽宁

大连 DL-01 和 DL-02 土壤柱样中
239+240

Pu 垂向分

布的研究发现
[30]

，DL-01 柱样和 DL-02 柱样
239+240

Pu 的表观对流速率值（v）分别是（0.106±0.013） 

cm/a 和（0.0281±0.0105）cm/a.如果在同一小区内环

境条件（降雨等因素）差异不大的情况下 ，且大连

DL-01 和 DL-02 柱样全部为未扰动的柱样，那么两

个柱样中
239+240

Pu的垂向分布形态应该是基本一致
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的，即
239+240

Pu的比活度与深度呈现指数分布并且最

大值在表层.然而，DL-01 和 DL-02 柱样的
239+240

Pu

分布与存量差异显著，并且 DL-01 柱样表观对流速

率是DL-02柱样表观对流速率的3.8倍，这说明对流

扩散与淋溶等因素在同一小区域环境中对土壤中
239+240

Pu核素的迁移影响的程度并不一致. 

 

图 3  土壤柱样中 239+240Pu的无峰分布[8-9,17-18] 

Fig.3  Vertical distributions of 239+240Pu in soil cores[8
-9,17-18] 

目前中国土壤柱样中利用 CDE 模型研究了
90

Sr、
137

Cs、
239+240

Pu和
237

Np等核素的表观扩散系

数和表观对流速率
[8,13-16,29]

.中国土壤样品中
239+240

Pu 比活度峰值对流速率的范围是 0.004~ 

0.473cm/a
[13,29]

；最小值代表
239+240

Pu 比活度最大值

在表层，最大值代表
239+240

Pu
239+240

Pu 比活度最大值

在底层（图 4 虚线圆圈）.整体上，中国已研究的 45 根

土壤柱样中表观对流速率与
239+240

Pu比活度峰值深

度呈现正相关的线性关系
[29]

，线性方程为Y=0.0152× 

X+0.0304，n=45， R
2
=0.847. 

对于相同核素，利用不同模型（隔室模型和对流

扩散迁移模型（CDE））计算迁移速率的结果有差异.

例如，贵州贵阳土壤柱样
239+240

Pu 迁移速率分别为

0.23cm/a 和 0.104cm/a；甘肃瓜州土壤柱样
239+240

Pu

迁移速率分别为 0.23cm/a 和 0.187cm/a
[13-14]

.同时，

这两地
239+240

Pu迁移速率的差异也与土壤柱样的取

样环境类型有关.贵阳柱样是森林土壤样品，土壤中

有机质含量为 11.3%；而瓜州柱样是沙漠土壤样品，

土壤中有机质含量为 5.8%.森林柱样是沙漠柱样有

机质的2倍，鉴于有机质对于
239+240

Pu的吸附，理论上
239+240

Pu 在森林柱样中的迁移速率要低于沙漠中的

迁移速率.对于不同核素，利用相同模型计算出来的

迁移速率也有差异.在对中国沿海核电厂周围某地

土壤
237

Np和
239+240

Pu的研究中，发现
237

Np 在土壤

中的迁移速率比
239+240

Pu快得多，部分
237

Np已经渗

透到 30cm以深的深层土壤层中
[16]

. 

 

图 4  土壤柱样中 239+240Pu最大值深度与表观对流速率的关

系[29] 

Fig.4  The relationship between depth of 239+240Pu maximum 

value and v in Chinese soil cores[29] 

2.2  中国湖泊柱样中
239+240

Pu的无峰分布  

目前中国湖泊样品中，云南黑农坡湖 TMS3 柱

样沉积物
[19]
和青海省德令哈地区克鲁克湖（柴达木

盆地的东部，属于微咸性淡水湖）的 K4 柱样沉积

物 

[20]
表现出典型的

239+240
Pu 无峰分布特点（图 5）.湖
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泊沉积物中
239+240

Pu的无峰分布不能利用其分布特

点进行沉降定年. 

利用放射性核素定年的一个最基本假设是，放

射性核素一旦沉积在沉积物中就不可移动.在对加

拿大安大略省肯诺拉区湖泊柱样沉积物中
239+240

Pu

的研究中发现，
239+240

Pu 是一种比
137

Cs 更可靠的沉

积物示踪剂，这是因为
239+240

Pu 的迁移能力要比
137

Cs小得多
[28]

.然而，放射性核素因为生物扰动而在

柱样中发生移动，以及任何显著地扩散迁移都将违

背其在湖泊沉积之后不可移动的假设.也有研究表

明，在美国的新英格兰和斯堪的纳维亚的软水湖的

沉积物中，利用
137

Cs定年是不可行的
[31]

.类似的研究

表明青海湖和其他低沉积速率湖泊沉积物
137

Cs 的

垂向分布特征和一些无堆积非农耕地土壤的非常

相似 .表层的扰动导致沉积物出现这种非正常的
137

Cs 垂向分布特征，利用
137

Cs 定年的断代价值不

大  

[11]
.同样的，邓彬彬等

[20]
研究克鲁克湖明确指出

K4 柱样中
210

Pb 的分布不能用于沉积定年.因此，K4

柱样中
239+240

Pu 和
137

Cs 的分布并不属于沉积形成

的分布，而对流扩散等因素是其分布的成因. 

中国湖泊中发现的
239+240

Pu无峰分布并非具有

偶然性，相似地，
239+240

Pu 无峰分布在俄罗斯和法国

的湖泊中也有发现
[32-33]

.例如 ，俄罗斯 Khuko 湖

（43.94°N，39.80°E）
[32]
以及法国的 Small 湖（44.12°N， 

7.33°E）
[33]

，柱样中的分样间隔分别为 0.5cm 和 2cm.

法国的 Small 湖柱样中
239+240

Pu 无峰分布与 TMS3

类似；俄罗斯 Khuko 湖柱样中
239+240

Pu 无峰分布与

K4类似.如果是分样间隔过大导致了无峰分布，那么

即使对表层样再进行细分，并发现了极表层所谓的"

单峰"，柱样中
239+240

Pu 分布模式与北半球
239+240

Pu

的沉降特征相违背.因此，湖泊柱样中
239+240

Pu 的无

峰分布可能是一种普遍存在且特殊的现象. 

湖泊沉积物中
239+240

Pu无峰分布，本研究认为是

湖泊极表层沉积物中
239+240

Pu 的对流扩散引起的

（假设全球大气核试验沉降为脉冲式输入，仅在 1963

年沉降高峰期向湖泊输入绝大多数的
239+240

Pu放射

性尘）.自然环境中，这种特殊的形成条件在高原高山

湖泊或者雪溶性湖泊中易于发现.这是由于高海拔

环境中大气稀薄，沉降到湖水中沉积物或者悬浮颗

粒物极其稀少.理想状态下，全球大气核试验沉降的

放射性核素直接全部富集于沉积底泥的极表层，这

个极表层的厚度趋近于 0cm.例如，云南黑农坡湖是

一个高山（海拔 3779m）狭窄的谷地形成的湖泊，除了

降水的补给外，还有高山融雪水的补给
[19]

.沉积物中

的
239+240

Pu集中在最上层.该湖泊中TMS3柱样沉积

物上部 4cm 层汇聚了 59%的
239+240

Pu 沉积通量，尤

其是 TMA 柱样沉积物上部 4cm 层集中了 94%的
239+240

Pu沉积通量
[19]

. 

 

图 5  湖泊柱样中 239+240Pu的无峰分布[19-20,32-33] 

Fig.5  Vertical distributions of 239+240Pu in lake sediment cores[19
-20,32-33] 

泥沙等物质裹挟放射性核素
239+240

Pu 的沉积速

率与放射性核素
239+240

Pu 在泥沙中的迁移速率，虽然

这两个速率的单位（cm/a）是一致的，但是其各自表示

的物理意义并不相同.Guo 等
[19]
利用 CDE 模型（见公

式（6）和（7））计算出的 TMA和 TMS3两个柱子中的 v

分别为 0.0315cm/a 和 0.059cm/a，而沉积速率分别为
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0.03cm/a和"0"cm/a；并不能与中国其他湖泊由于沉积

形成的
239+240

Pu峰值计算的沉积速率相比较.再者，计

算 TMS3柱样的Kd值为 4.8×10
3
L/kg，柱样中 Kd的实

测值比计算的 Kd值小.沉积物中
239+240

Pu 的 Kd值越

小，放射性核素
239+240

Pu在沉积柱样中的流动性越大.

然而，文献[19]中指出 TMS3 柱样中
239+240

Pu 的分布

不是由对流扩散引起的，进而推测是生物的扰动或者

人为取样过程中导致的
239+240

Pu混合.显然，这种解释

是不合理的.相似地，Zhang 等
[35]
利用 CDE 模型计算

出
239+240

Pu在XK08柱样中的迁移速率为（0.22±0.02） 

cm/a，而沉积速率为 0.35cm/a.本研究认为这两个湖泊

柱样利用 CDE模型是基于湖泊柱样中
239+240

Pu存在

两种形态的假设，一种是相对可交换态的
239+240

Pu，另

一种是相对不可交换态的
239+240

Pu.由于
239+240

Pu 的

相对可交换态只占
239+240

Pu 形态的一部分，所以利用

CDE模型计算出来的表观对流速率v（cm/a）并不等价

于相对可交换态
239+240

Pu 的表观对流速率，而是等同

于最大表观对流速率（vmax）.目前，数据表明在数值上

最大表观对流速率不大于以
239+240

Pu 为时标的沉积

速率；所以本文推测在湖泊柱样中
239+240

Pu 的对流扩

散，不会影响
239+240

Pu 在柱样中的分布特征或者峰值

的位置深度，有峰柱样中
239+240

Pu 最大表观对流速率

的理论计算完全可以忽 略. 

另外 ，虽然吉林四海龙湾湖 SHLW 柱样
239+240

Pu 中出现了单峰，但是单峰呈现"拖尾"分布

的现象
[35]

.有研究表明 pH值和氧化态的变化使得
239+240

Pu 在某些沉积物中的流动性也相应产生变

化
[36]

.
239+240

Pu 在沉积物中迁移会导致其再分配，

进而影响其在湖泊年代学中的应用 .目前尚不清

楚四海龙湾湖沉积物的地球化学性质 ，很难估计
239+240

Pu 在该湖泊沉积物中的再迁移程度 .与

SHLW 柱样不同的是，贵州红枫湖 HF20040709S

柱样
[37]
和洞庭湖 E9 柱样

[38]
中

239+240
Pu 单峰呈现

“无尾”分布的现象.红枫湖是个人工湖，20 世纪

50 年代末期才蓄水成湖，湖底沉积物在 1960 年前

后才有
239+240

Pu的存在，所以柱样中
239+240

Pu的分

布出现以峰值为中心上下极不对称的现象 .洞庭

湖 E9 柱样位于河口通道，受到泥沙快速淤积影响

柱样中
239+240

Pu 垂直分布未取到可探测的最大深

度  

[38]
；同时，E9 柱样与 E8 柱样有着相似的沉积环

境和类似分布.整体上，中国湖泊样品中
239+240

Pu

比活度峰值时标计算出的沉积速率的范围是

0.00~2.18cm/a
[38-39]

，需要说明的是湖泊柱样中
239+240

Pu 比活度最大值在表层，计算出的沉积速率

定义为"0"cm/a（图 6 虚线圆圈）；并且沉积速率与
239+240

Pu 比活度峰值（1963±1）深度呈现正相关的

线性关系
[39]

，线性方程为 Y=0.0313×X-0.0774，n= 

35，R
2
=0.921. 

 

图 6  湖泊柱样中 239+240Pu最大值深度与沉积速率的关系[39] 

Fig.6  The relationship between depth of 239+240Pu maximum 

value and v in lake sediment cores[39] 

2.3  中国海洋柱样中
239+240

Pu的无峰分布 

目前在中国海域中 ，黄海 CB-35 柱样沉积

物 

[21]
、东海 C67 柱样沉积物

[40]
和南海 PA-11 柱样

沉积物
[22]
中发现了典型的

239+240
Pu 无峰分布（图 7）.

中国近海不同海域中出现了相似分布，这绝非偶然.

研究发现 PA-11柱样表观对流速率 v是（0.00±0.10） 

cm/a
[27]

（图 8 虚线圆圈）；这表明沉积柱样中
239+240

Pu

的对流扩散极为缓慢.本研究认为这也是基于海洋

柱样中
239+240

Pu 存在两种形态的假设，与湖泊中
239+240

Pu 的扩散理论分析基本一致（2.2 节）.再者，海

洋沉积过程中伴随着扰动存在，相较于土壤的扰动

更加显著.因此，海样柱样中
239+240

Pu 无峰分布应用

CDE模型时受到限制，模型中需要增加扰动项等 

[41]
.

黄海 CB-35 柱样（水深 64m）和南海 PA-11 柱样（水

深 4234m）中
239+240

Pu 无峰分布推测是扩散成因，或

者是沉积混合成因，也或者扩散与沉积混合的双重

成因或多重成因
[5]

.例如 ，在对黄海柱样沉积物

CB-35的研究中同时测定了
210

Pb的数据
[21]

，在不同
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的混合速率的条件下（S=0cm/a和S=0.1cm/a），分别计

算出的混合扩散系数 Db值也不同，分别为 1.4cm
2
/a

和 0.7cm
2
/a.在苏禄海 PA-1 柱样中，

239+240
Pu 在沉积

物柱中的垂向迁移是受到“扩散型”混合机制控制，

这与苏禄海深海环境中的低生物活动性相一致.在

南海 PA-11柱样中的
239+240

Pu已被生物优先通过洞

穴和“扩散型”混合输运至更深的埋藏深度，从而导

致
239+240

Pu穿透深度比计算值更深
[21]

. 

 

图 7  海洋柱样中 239+240Pu的无峰分布[21-22,42-43] 

Fig.7  Vertical distributions of 239+240Pu in ocean sediment cores[21
-22,42-43] 

 

图 8  海洋柱样中 239+240Pu最大值深度与最大表观对流速率

的关系 

Fig.8  The relationship between depth of 239+240Pu maximum 

value and vmax in sea sediment cores 

相似地，
239+240

Pu无峰分布在西太平洋海盆和日

本近岸海域中也有发现
[42-43]

.例如，美拉尼西亚海盆

SX-02 柱样 （水深 2080m；0.66°S，157.51°E）
[42]
和

Stn.IB-16柱样（水深 566m； 36.99°N， 141.66°E）
[43]

，柱

样中的分样间隔分别为 1cm和 1.5cm.如果是分样间

隔过大导致了无峰分布，那么即使对表层样再进行

细分，并发现了极表层所谓的"单峰"，柱样中
239+240

Pu

分布模式也与北半球
239+240

Pu 的沉降特征相违背.

因此，太平洋美拉尼西亚海盆和日本近岸海域柱样

中都发现的
239+240

Pu无峰分布是在海洋环境中一种

普遍存在的且极为特殊的分布模式.整体上，中国已

研究的32根海洋沉积物柱样中
239+240

Pu分布拟合出

的最大表观对流速率 （vmax）的范围是 0.00~ 

2.219cm/a
[27]

，并且最大表观对流速率 （vmax）与
239+240

Pu 比活度（1963±1）峰值深度呈现正相关的线

性关系，线性方程为 Y=0.0130×X+0.0426， n=32，R
2
= 

0.949. 

3  结论 

3.1  中国土壤、湖泊和海洋柱样中普遍存在一类
239+240

Pu无峰分布的柱样，这与柱样中
239+240

Pu的有

峰分布存在明显差异.土壤柱样中
239+240

Pu的无峰分

布有两种类型，而湖泊或海洋柱样中
239+240

Pu的无峰

分布仅有一种类型. 

3.2  中国土壤柱样
239+240

Pu 的表观对流速率与
239+240

Pu最大值深度呈现正相关关系.而在湖泊或者

海洋柱样中可交换态
239+240

Pu的最大表观对流速率

（vmax）与沉积速率（v）在数值上相当，并且该速率不影
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响
239+240

Pu在柱样中的垂向分布特征. 

3.3  中国土壤（n=45）、湖泊（n=35）和海洋（n=32）柱

样中表观对流速率或者沉积速率与柱样中
239+240

Pu

峰值深度呈现显著正相关的线性关系，皮尔森相关

性系数（R
2
）分别为：0.847、0.921和 0.949. 
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