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主要来源与迁移途径 
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摘 要 ：使 用电感耦合等 离子体质谱 仪，对 东海及 冲绳海槽沉积 物、南海及邻近 海域 以及 西北太平 洋表层 水 中 。Pu／。 Pu同 

位素比值进行 了测 定 ，以确 定 中国领 海核 爆 散 落核 素 钚 的主 要 来 源及 迁 移途 径 。结 果 显示 ：东海及 冲 绳海槽 沉积 物 中 

。Pu／ Pu比值分布于 0．24～0．31之间 ，南海及邻近 海域 以及 西北太平洋表层水 。Pu／ Pu比值也 处于 0．22～0．24之 间 ， 

都明显高于全球大气理论 沉降值 0．18。根 据 。pu／ Pu比值及其在沉积物芯 中的分布特征 分析 ，二十世 纪 5O年代早期 美国 

在 北太平 洋马绍 尔群岛进行 的核爆 实验 ，被认 为是 中国领海及其 邻近 海域 除全球 大气沉降外 的另一 重要 的钚 的来源 。模式 

计算显示 ，东海及 冲绳沉积物 中约 55 、中国南海及 其邻近海域表层水 中约 4O％、西北 太平 洋表层水 中约 2O 的钚 ，来 自北 

太平 洋核爆基地。北太平 洋赤道环流及其在 西北太平洋的分支洋流是钚 自核爆地 向中国领 海迁移的主要通道 。 
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核爆散落核素钚(Pu)的放射毒性和化学毒性 

都极强，是放射学和环境生态学监测 的重点之 

一
【l ]

。 受美国二十世纪 50年代初在北太平洋马 

绍尔群岛核试验基地(英文缩写 PPG)核爆试 验影 

响 ，北 半 球 尤 其 是北 太平 洋 是 Pu的 主 要 沉 降 

区【3 。作为西太平洋边缘海的中国领海及其邻 

近海域 Pu的来源及 迁移过程 也因此受 到广泛关 

注[1a 1 63。最近十几年 ，日本、台湾和韩国的一些课 

题组对东海及黄海等海域 Pu的放射活度进行了测 

定【1 "]。但就 目前 ，对于该地区有限的研究还尚未 

构建起一个 Pu在本 地区循环 的完整数据链 ，最关 

键是缺少有效的 Pu的来源判定指标 ，特别是 Pu同 

位素的示 踪研究。自然环境 中 Pu同位素主要 有： 

∞ Pu、239Pu、。 Pu和 Pu等 ，其中 ∞Pu和。 Pu为丰 
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度最高的两个 同位素 240pu／ Pu同位素 比值与 Pu 

的来源直接相关，可以作 为 Pu来源 的有效示踪指 

标[2 ” 。本研究的基本 目的，是通过对 中国领海 

及其邻近海域物质中。 Pu／ Pu比值的测定 ，判定这 

些海域放射性核素 Pu的主要来源及迁移途径。 

1 样品来源与分析 

沉积物样分别采 自东海和冲绳海槽，表层海水 

样品分别采 自南海、孟加拉湾及安达曼海、苏禄及印 

尼海、北太平洋西部海域等 ，采样站点位置见图 1。 

Pu的分离 富集与测定 由 Buesseler和 Halver— 

son【2幻以及 Muramatsu等 的方法改进而来。适 

量沉积物样品置于 500 mL烧杯 中，加入 200～300 

mL浓 HNO。消解 4～6 h，冷却后用滤纸将固液分 

开 。消解 液 调 为 8 mol／L HNO。溶 液 并加 适 量 

NaNO。，使 Pu转化为树脂易吸附的+4价 。表层海 

水样品约 250 L，用浓 HC1调 pH 至 2左 右，加入 

Fe抖载体 ，用氨水调 pH 值至生成氢氧化铁沉淀 ，最 

后转化为 8 mol／L HNO。溶液并加入适量 NaNOz。 
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上述预处理液以每分钟 l～2 mL流速通过阴离子 

交换树脂 柱 (Bio-Rad AG—X8)。依次用 50 mL 8 

mol／L HNO3和 50 mL 10 mol／L HCI淋洗 ，最后 

用 50 mL溶于 12 mol／L HCI的 0．1 mol／L NH4I 

溶液洗脱并收集Pu。最后将含Pu溶液蒸干并溶解 

于 2．5 mL 4 0A HNO。溶液用于质谱测定o 240Pu／娜 

Pu比值由双聚焦电感耦合等离子体质谱仪 SF-ICP 
- MS(Element 2，Thermo Electron)进行测定 ，质量 

歧视用已知 们Pu／。∞Pu比值(O．2420)的 Pu同位素 

标准溶液(NBS一947)进行校正。经树脂分离后待测 

溶液中 鹊u同位素质量计数通常在 4 000～8 000 

cps之间，由于仪器测试的 UH 干扰系数在 1O 至 

于 1O 之间，所以本次测试的 UH 双离子对。 Pu 

质量数的干扰可忽略不计。测定的最低检出限分别 

为 ： 柏Pu 0．000 41 mBq·mL_。、240Pu 0．001 5 

mBq·mL_。，相对 标 准偏 差在 2 ～ 1O 之 间。 

。Pu／ 柏Pu比值测定 的相对标准偏 差在 4．6 ～ 

12．3 之间，平均为 8．6 。 

9O。E llO。E 130。E 150。E 

图 1 中国领海及西北太平洋海域概况与采样站点位 

Fig．1．Map showing sampling sites in western North Pacific Ocean and the China Seas． 

2 结 果 

东海及冲绳海槽沉积物 。Pu／ Pu同位素比值 

测试结果见表 1和图 2，显示以下特征：(1)比值主 

要介于 0．21至 0．336之间，平均约 0．26，明显大于 

文献报道的全球大气沉降值 0．18[2 。 。(2)东海 

E2和冲绳 E6点，最底层沉积物样品 。Pu／ Pu比 

值分别为 0．123和 0．139，明显低于大气沉降值 

0．18。东海 E1站点最底层样品 的 。Pu／ Pu比值 

也仅为0．184，与大气沉降值相当，但明显低于其上 

部最邻近样品。 

南海及 邻近 海域 以及 西北 太平洋 表层水 

Pu／ Pu比值测试结果见表 2和图 3，其值分布 

于 0．199至 0．248之间，与北太平洋、中国黄海、朝 

鲜海峡及 日本海所报道值基本相当L1 ，都明显高 

于全球大气沉降值 0．18[2h 。其中，南海及邻近海 

域的平均 。Pu／ Pu比值略高于西北太平洋和孟加 

拉湾及安达曼海(表 2)。靠近 日本的 P1站点的 

。Pu／ Pu比值要明显高于其邻近的 P2站点，位 

于孟加拉湾及安达曼海 的 P9站点的 Pu／ Pu比 

值也比邻近的南海的P10站点明显低(表2)。 
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样点 采样时间 沉积物深度(cm) Pu／ 。。Pu PPG贡献率( ) PPG平均贡献率(％) 

E2 

(东海) 1992年 9月 

O一 2 

2— 4 

4— 6 

6— 8 

8— 1O 

1O一 12 

12— 14 

14— 16 

16— 18 

18— 2O 

251士0．004 

247—-4
—

-

0．014 

261-4-0． 014 

2634-0．011 

257± 0．004 

2614-0
． 005 

295-—4
—

-

0．029 

273-4-0
． 044 

123士0．016 

ND 

20— 23 ND 

47．6 

45．1 

53．2 

54．4 

51．2 

53．1 

71．2 

60．8 

0  0  0  0 0  0  0 0  0  
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表 2 南海及邻近海域 以及西北太 平洋表层水。 Pu／。 Pu比值及 PPG贡献率 

Table 2．。 PUu， Pu atom ratios in surface waters of western North Pacific and the South China Sea and its adjacent seas． 

The relative COntributions of PPG are also listed in the table． 

g 

2加Pu／2 Pu 

O．1 O 2 O_3 0．4 0．1 O 2 O．3 0 4 0，l 0．2 0．3 0．4 

图 2 中国东海与冲绳海槽 沉积物 中 Pu／ Pu组成及 其随深度变化特征 

Fig．2．Vertical distributions of 。Pu／ Pu atom ratios in sediment cores from the East China Sea and Okinawa Trough． 

3 讨 论 

3．1 中国领海 Pu来源的 。Pu／瑚Pu同位素 

判定 

如表 1和图 2所示 ，东海及冲绳沉积物中整体 

比大气理论沉降值 0．18明显高的。柏Pu／。鹊Pu比值 

特征说明，该区域有除全球大气沉降来源之外的、具 

有高。如Pu／。∞Pu比值特征的 Pu源的加入。目前， 

据文献报道的具有高。 Pu／。 Pu比值的 Pu源主要 

有 PPG(0．36)、切尔诺贝利核事故 (0．563)、以及被 

推断认为的中国核试验释放的Pu(约0．25)[2 ，但 

后两者 的释放量相 对 PPG来说 微不足 道e 240Pu／ 

。鹊Pu比值在冲绳海槽沉积物芯中的深度变化特征 

进一步说明，这一高。 Pu／。 Pu比值特征 的 Pu源 

的沉降时间几乎在所有 Pu开始沉积之初，所以中 

国核试验(1973—1975)和切尔诺贝利核事故(1986) 

释放的Pu无论在沉降时间还是在释放量上，都不 

能解释上述同位素比值及其在沉积物芯中的分布特 

0 m 加 0 m 加 
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征 。所以，只有二十世纪 50年代初 ，美国在 PPG的 

核试验释放 了数量巨大的具有高 。Pu／ Pu比值特 

征的 Pu进入地球表层[2,7,2o,22~。 自 1946年 6月至 

1958年 lO月 ，在位于北太平洋 中部马绍尔群岛的 

Enewetak和 Bikini环礁，美国进行了大量的核爆实 

验 ，尤其是当量巨大的热核(氢弹)实验 ，释放 了大量 

的辐射散落物进入地球表层 中[2 。众 多研究 也显 

示，北太平洋海域所接受的 PPG来源的 Pu远 比世 

界其它海域高得多[1 ，而且具有比全球大气沉 

降明显高的 。Pu／ Pu比值组成特征[7,20,223。综上 

所述，我们可以判定除全球大气沉降外，PPG核试 

验的Pu也是中国东海及其邻近海域 Pu的主要来 

源之一 。 

如表 2和图 3所示 ，中国南海及其邻近海域 ，以 

及西北太平洋表层水体中 。Pu／ ∞Pu比值也都明显 

高于大气沉降值 0．18[2 。结合上述对东海沉积 

物中。 。Pu／ Pu比值特征及其可能来源 的分析，我 

们也可以认为 ，上述海域海水也同样接受 了除全球 

大气沉降之外的来自PPG的Pu。 

0 40 

0 35 

0 30 

0 25 

0 20 

0 t 5 

0 l() 

Pt P2 P3 P4 P5 P6 P7 P8 P9 Pi0 Ptt Pt2 

样品序号 

图 3 中国南海及其附近海域 、以及西北太平洋表层海 

水 中 。pu／ 。Pu比值分布特征 

Fig．3．The distributions of 。Pu／ Pu atom ratios in the 

surfacewaters of western North Pacific Oeean and the 

South China Sea and its adjacent seas． 

需指出的是 ，在 东海及 冲绳的一些 站点 (E2， 

E6)最底层样品中检测到了明显低于大气理论沉降 

值 0．18的 。Pu／ 拍Pu比值，说明有较低 。Pu／ Pu 

比值 特征 的 Pu的加入。根据其沉积层位判 断，应 

该是美 国内华 达核试验释放 的，事 件发 生 时间 比 

PPG核试验稍早[ 。Warneke等[ 对 Rothamsted 

草原草样品和阿尔裨斯冰芯 的研究显示，1940年代 

末至 1951，美国在内华达进行的核试验释放了具有 

较低 。Pu／ ∞Pu比值特征(约0．07)的Pu进入大气 

层。这一低 Pu／ ∞Pu比值特征的 Pu在大西洋美 

国沿岸海域被明显观察到[1 ，说明内华达核试验释 

放的 Pu已经广泛地从美 国大陆 向大西洋及欧洲地 

区扩散 。但是在亚洲 ，尤其是远离 内华达 的中国领 

海发现内华达核爆释放 的 Pu，本研究是 首次报道， 

这说明内华达核试验 的 Pu在全球的扩散强度要 比 

先前认为 的大 。 

3．2 PPG的 Pu向中国领海的主要迁移途径 

PPG核爆试验的 Pu很大一部分进入对流层而 

就近散落 ，但也有相 当比例进入大气平流层而近乎 

全 球 散 落 - 。Kiode 等[2叩 对 南 北 极 冰 芯 、 

Warneke等 ]对英国 Rothamsted草样 品以及阿尔 

裨斯冰芯的研究结果也都显示 了PPG核试验 Pu的 

散落是全球进行 的。但是，东海及 冲绳沉积物中比 

上述草及冰芯样 品明显高的 。Pu／ Pu比值说明， 

PPG的Pu一定有除全球大气沉降之外的迁移途径 

进入 中国领海 。Donaldson等[8 和 Simon等[ 的 

研究显示，PPG的 Pu的优先沉降范围主要在离核 

爆地1 000 km 以内的海 域。所以区域大气沉降也 

不能解释 PPG的 Pu是如何 到达中国领海的，因为 

这些海域离 PPG都在4 000至6 000 km范围。 

这说 明，Pu自 PPG 向中国领海 的迁移肯定有 

除大气沉降之外的特殊迁移方式，这就是北太平洋 

赤道环流(英文缩 写 NEC)运移。马绍尔群岛的核 

试验基地附近海域，表层海水正好处于 NEC控制 

范围内。NEC是一个厚约 300 m、处于北纬 10度 

至赤道之间，沿顺时针方 向 自东向西迅速运动的北 

太平洋条带状表层海水洋流。由于 PPG散落物核 

爆时大部分就近沉降，在附近环礁泻湖中形成一个 

巨大的包括 Pu在 内的核素储库 。根据 Nevissi 

和 Schett[1 ]的推算 ，海水与马绍尔群岛环礁泻湖核 

素储 库 发 生 物质 交换 而 每 年 带 入约 222GBq的 

。Pu进入 NEC环流 系统。Livingston等[ 和 

Povinec等[3l_也认为 ，由于 NEC的物质循环作用 ， 

来 自PPG 的 Pu已被 广泛带到北太平洋 的广大海 

域。NEC沿赤道 太平洋北侧 向西到达菲律宾群 岛 

附近后 ，分为 向北流的“黑潮”和向南流的棉兰老岛 

海流 ，“黑潮”的一个分支通过 吕宋海峡将 中国南海 

和太平洋连接起来 ，从而实现了南海部分物质来 自 
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西太平洋的迁移格局[3。 引。NEC带来的赤道太平 

洋物质也会经棉兰老岛海流进入苏禄海印尼海[3 。 

南海、苏禄及印尼海表层水。∞Pu／。。。Pu比值比西北 

太平洋站点略高的结果都充分说明，NEC对 PPG 

的 Pu的迁移贡献远比普通海水扩散重要的多。同 

时，由于 P1站点 正处 于“黑 潮”流经带 上，其 

。们Pu／。。。Pu比值也明显高于 P2站点。而位于孟加 

拉湾及安达曼海 的 P9站点 由于受 NEC分支洋流 

的影响很小，其。∞Pu／。。。Pu比值也比相近的中国南 

海的 PIO站点明显低。 

3．3 Pu来源的端员模式计算 

如上述 ，全球大气沉 降和 PPG是中国领海 Pu 

的两大最主要来源 ，我们可以用两端员混合模式计 

算来确定两个来源各 自所占的大致比例[2 。其计 

算公式如下 ： 

(Pu)e
．— —  

(RG—R) (1+3．6RP) 
(Pu)G (R—RP)(1+3．68RG) (1) 

(Pu)e十 (Pu)G一100 (2) 

这里 ，(Pu) 和(Pu)。分别代表 PPG端员和全 

球大气沉降端员所占的比例；R代表测定的实际样 

品的 。Pu／。。。Pu比值；R 和RG分别代表 PPG端员 

和全球大气沉降端员的孔。Pu／。。。Pu比值组成。我们 

引用文献报 道 的 R。值 为 0．18[2 。引，R 值 为 

0．363I：。引，通过公式(1)和 (2)就可计算出全球大气 

沉降和 PPG来源对中国领海 Pu的贡献率 。 

计算结果显示(表 1和表 2)，东海 E1、E2、E3 

站点 沉 积 物 中 PPG 来 源 Pu平 坶 分别 为 46 、 

54 、57 ，冲绳 海 槽 E4、E5、E6站 点 沉 积 物 中 

PPG来源 Pu平均分别为 54 、67 、5O ，东海和 

冲绳总体平均约 55 。这一结果和 Bowen等[5 及 

Livingston等[3 先前估计的北太平洋海域 Pu总量 

中可能高达 6O 来 自 PPG的观点是基本一致的， 

也解释了 日本、台湾和韩 国学者得 出的东海沉积物 

中Pu蓄积总量是大气理论沉降值约 2倍的研究结 

果[1卜 ]̈。对海水的计算结果显示，中国南海、苏禄 

和印尼海、西北太平洋表层水中PPG来源的 Pu所 

占比例平均分别为 42 、39 、2O 。 

4 结 论 

(1)东海及冲绳海槽沉积物中。们Pu／。。。Pu比值 

主要分布于 0．24～O．31之间，中国南海及附近海域 

以及西北太平洋表层海水中。们Pu／。。。Pu比值也基本 

处于 0．22～O．24之间，都明显高于全球大气沉降值 

0．18。分析 后认 为，上世 纪 5O年 代早 期 美 国在 

PPG进行的核爆实验，是中国领海及其相邻海域除 

全球大气沉降外的另一重要的Pu的来源。 

(2)北太平洋赤道环流及其在西北太平洋的分 

支洋流是 Pu自PPG向中国领海迁移的主要途径。 

(3)端员混合模式计算结果显示，东海及冲绳沉 

积物中约 55 、中国南海及附近海域表层水中约 

4O 、西北太平洋表层水中约 2O 的 Pu，都来 自美 

国北太平洋核试验基地的核爆试验 。 
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7】2 

SoURCES AND TRANSPoRT RoUTE oF PLUToNIUM IN 

THE CHINA’S SEAS 

WANG Zhong—liang ，Masatoshi Yamada ，Z H ENG J ian 

(1．State Key Laboratory of Environmental Geochemistry，Institute of Geochemistry，Chinese Academy of Sciences，No．46 

Guanshui Road，Guiyang 550002；2．Nakaminato Laboratory for Marine Radioecology，National Institute of 

Radiological Sciences，Isozaki 3609，Hitachinaka，Ibaraki 31卜1202，Japan) 

Abstract 

‘。Vu／ 。 Pu isotopic ratios in the East China Sea and Okinawa Trough sediments and in the South China Sea and western 

North Pacific surface seawaters were determined by inductively coupled plasma mass spectrometry(ICP—MS)to constrain the 

sources and transport route of plutonium in China’s seas．The results showed that 。Vu／。 Pu ratios ranging from 0．24 to 0．31 

in the East China Sea and Okinawa sediments，from 0．22 to 0．24 in the South China Sea and western North Pacific Ocean sur— 

face waters，were significantly higher than the reported value of 0．18 for global fallout．These ratios suggested that US nuclear 

weapon tests in the early 1 950’s at the Pacific Proving Grounds in the Marshall Islands provided a major source of plutonium in 

China’s seas and adjacent seas，in addition to the global fallout source．The calculated results by the two end—member mixing 

model showed that the contributions of the Pacific Proving Grounds close-in fallout plutonium account for 55 in the East Chi- 

na Sea and Okinawa Trough sediments，4O in the So uth China Sea and 20 in western North Pacific Ocean surface waters of 

the total plutonium inventories．It was proposed that close-in fallout plutonium was delivered from the Pacific Proving Grounds 

test sites by the North Pacific Equatorial Circulation system and its branch currents in western North Pacific Ocean． 

Key words：plutonium；China’s seas；Pacific Proving Grounds；North Equatorial Current 
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