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摘 要：采用同位素稀释 ICP—MS测定法 ，对中国东海陆架及 日本冲绳海槽的6个沉积物芯中U和Th的同位素地球 

化学行为进行了研究，以了解氧化还原敏感元素 U在近海次氧化性沉积物中的蓄积行为，并评价其在全球海洋铀平 

衡中的意义。东海沉积物芯中， u浓度及 u／ Th比值随深度变化不明显。但是在冲绳海槽沉积物芯中， u浓度 

及 u／ Th比值在沉积芯表层氧化带显示较低值，然后在次氧化层随深度增加而增加。z 0Th和z Th浓度在所有沉 

积物芯中基本不随深度变化。这些结果说明，冲绳沉积物中有 “自生铀”的蓄积过程发生，蓄积速率约为 (47±5) 

(90±8)ng／(cm ·a)，与文献报道的世界其他海域次氧化性沉积区大致相当。进一步证明了U在近海次氧化性沉 

积区的蓄积对于全球海洋铀平衡有重要意义。“自生铀”的主要蓄积机制是海水 U(VI)向沉积物迁移 ，在还原条件下 

被还原为惰性的U(Ⅳ)并被吸附在沉积物固体相上。 ’ 
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Abstract：Concentrations of U and Th isotopes in the East China Sea and Okinawa Trough sediment cores were 

determined by isotope dilution inductively coupled plasma mass spectrometry(ICP—MS)to investigate the behavior 

of redox sensitive uranium in suboxic hemipelagic sediments and its significance in oceanic uranium balance． 38U 

concentrations and 。。U／ 。 Th activity ratios in the East China Sea sediments showed no remarkable variati0n witIl 

depth．However， 。。U and。。。U／。。。Th ratios in the Okinawa Trough sediments were low in the surface oxidizing laver 

but increased where the post—oxic condition was encountered． The distribution profiles of 。。Th and 3 Th 

concentrations were relatively constant with depth in both the Okinawa Trough and East China Sea sediment cores． 

These results suggested that there has been postdepositional precipitation of authigenic uranium within the suboxic 

Okinawa Trough sediment column． rhe postdepositional precipitation rates of authigenic uranium were estimated to 

be(47±5)一(90±8)ng／(cm。。Y)．These rates were comparable to those previously reported for several anoxic 

sediments an d this removal of uran ium in the oceanic budget increases血e importance of the suboxic sediment sink
． 

A mechanism controlling precipitation of uranium may be the downward diffusion of uranium U(VI)，reduction to 

U(1V)and finally precipitation to the solid phase． 
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O 引 言 

海水中，铀主要以易溶的 U(Ⅵ)的碳酸盐络合 

方式 [UOz(cos)§一]存在n]，行为保守。但在合适的 

还原条件下，就会发生 U(Ⅵ)向 U(Ⅳ)的还原反 

应【 ]，从而使铀在还原性沉积物中超常富集[4-23]。 

其可能的富集机制之一是，上覆水体中溶解的u(Ⅵ) 

被还原并以不易溶的u(Ⅳ)方式沉降在沉积物固体 

相上[5．8，加一12,14, 一17,20, 。另一种可能的机制是， 

在富有机质的沉积物中，铀被有机物质吸附或络合 

而富集在沉积物中【 ， ，引。Klinkhammer et a1．【 认 

为富有机质的近海沉积物对铀的吸附过程可能也是 
一

个受有机质分解过程驱动的无机反应。Zheng et 

口Z．【 认为海洋沉积物中铀的还原反应是 U(Ⅵ)向 

U(Ⅳ)的无机还原过程和生物活化酶还原反应的综 

合结果。在全球海区，次氧化性近海沉积区仅占 

7％ ～10％【 或 6％ ±2％【 引，但是它们所蓄积的超 

常富集的铀却不容忽视【 812 。所以Legeleux 

e a1．【" 和 Dunk et a1．【 认为要较好地理解全球 

海洋铀平衡，就需要详细地研究近海沉积物中铀的 

行为。中国东海是世界上最大的边缘海之一，每年 

有大量陆源物质由长江和黄河带人[2s-。o-。长江每年 

输入 1．7 Mmol的铀进入东海 ，占全球河流铀输入 

量的四分之一，黄河每年也输入 1．0 Mmol的铀进 

入黄海、渤海及东海，占全球河流铀输入量的六分 

之一[27,31]。但是 目前对东海及其附近海域沉积物中 

铀的研究还十分有限。本研究的基本目的是通过测 

定东海及冲绳海槽沉积物中 。 U、 嬲U、 3OTh和232Th 

等的含量及其同位素比值，探讨该区沉积物中铀的 

地球化学行为及其控制机理，评价其在全球大洋铀 

平衡中的作用。 

1 采样与分析方法 

6根沉积物芯分别采自长江口(PN．12)、东海外 

陆架 (PN 8)、陆架边缘 (PN．5)和冲绳海槽 (G．2、 

PN．3和SST．1)，使用沉降式复合管沉积物采样器采 

集。具体采样位置和区域地理概况见图1和表1。由 

Et本 R／V Kaiyo调查船在 3个航次内完成。沉积物 

芯采集后，在船甲板上小心地切割成 1～2 cm的片 

断，沉积物样品性状描述见表 1。为了尽量减小采样 

时样管壁摩擦可能带来的微弱扰动，切片时进行修 

边。对于沉积物孑L隙水中Mn2 、NOr、∑Co2和 SiOf 

的研究见 Kato et a1．[3 。对沉积物蓄积速率的 加Pb 

测定见 Oguri et a1．[3 。采用同位素稀释 ICP．MS法 

对沉积物芯中 ssU．~234U~232Th和 。oTh等同位素的浓 

度进行 了测定 。U和 Th的树脂柱分离方法由 

Anderson et a1．[3 的方法改进而来。简述如下：约 

0．1～1．0 g经干燥并称重的沉积物样品加入到 100 

mL聚四氟乙烯烧杯中，分别加入 10 ng 。。U (AEA 

Technology 92／233／23) 和 0．2 ng Th (AEA 

Technology 90／229／12)同位素稀释剂以及经纯化的 

10 mL浓 HN03．,5 mL浓HF和 5 mL浓 HC104。经高 

温消解后，用 Bio．Rad AG 1-X8阴离子交换树脂柱 

分离 U和 Th，最后用四极杆型 ICP．MS(HP 4500， 

Yokogawa Analytical Systems,Tokyo，Japan)进行 

U 同位素测定。由于 U和 的分离非常彻底而 

且 ICP．MS测定过程中氢化物生成率很低，测定过 

程中 。 ThH 对瑚U的质量数干扰可以忽略不计。检 

测限分别为 ： ∞Th 2．5×10-2 mBq／mL、 。 Th 5× 

10～ mBq／mL、 。 U 7×10 mBq／mL和 。0U 2× 

10～mBq／mL，相对标准偏差 (RSD)介于 2％ ～5％ 

之间。测定结果见表 1。 

2 结 果 

2．1 蠲U、 。 Th和 。。Th的浓度 

沉积物芯中 。。U浓度随深度的变化趋势在东海 

和冲绳明显不同(图2)。东海沉积物中， 。。U浓度随 

深度变化不大，平均为 17．9～19．1 mBq／g，与北太 

平洋深海沉积物 ̈， ]、长岛海峡沉积物b ·。 及印度 

西海岸滨海沉积物 的平均 。sU浓度相当。冲绳海 

槽 3个沉积物芯中 。。U浓度的深度变化趋势大致相 

同，首先在上部氧化层显示浓度较低但变化相对稳 

定的趋势，然后在氧化层以下浓度随深度增加而增 

加。SST．1、PN．3和 G．2采样点沉积物氧化层深度变 

化范围分别为 0～12 am、0～20 am和 0～3 cm。 

SST．1点的 。。U浓度在 20 am深度以下又变得相对 

稳定，平均浓度约是上部氧化层的 1。5倍0 。sU在 

SST'I点的这一垂直变化趋势与赤道大西洋【。s-、北 

太平洋 ]、大西洋东北海域 "， 沉积物剖面上的变 

化趋势非常相似。在PN．3和 G．2点下部沉积物中， 
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图 1 采样位置图 

Fig．1 Map showing the sampling locations 

水深等深线单位为米。The isolines are isobath in m． 

没有发现 。。U的这种变化趋势，根据 3个沉积物芯 

中 2。 gOpu浓度变化趋势可 以断定这是 由于在 

．PN一3和 G-2点所采集的沉积物芯较短所致[39]。 

除了 G一2点外，东海及冲绳沉积物芯中 32Th和 

。。Th浓度基本上不随深度变化而变化 (图2)，但冲 

绳沉积物平均 。o 浓度相对较高，大约是东海沉积 

物的2倍。平均。。 Th浓度(33．9—38．1 mBq／g)也比 

东海(26．0～33．0 mBq／g)略高。除 PN．12沉积物芯 

中显示了微弱的 。 Th随深度增加趋势外，其他站点 

的 。 浓度基本处于一个大致相同的范围内，而且 

没有显示在上部氧化层和下部次氧化层及还原层之 

间的明显差别。由于海洋沉积物中z32Th主要来源于 

陆源碎屑物质，所以东海及冲绳沉积物中 。 Th浓度 

随深度的变化趋势说明它们的主要碎屑物质来源大 

体上是一致的。从前人的研究来看，认为东海陆架 

及冲绳海槽西侧物质主要来自中国大陆的结论也得 

到多数研究者的认可[40~41]。 

从横向空间分布趋势来说，冲绳海槽沉积物氧 

化层平均 。。U浓度 (17．6～22．5 mBq／g)比东海沉 

积物芯整个剖面上的平均浓度要稍微大些。 。 Th的 

浓度也显示了微弱的自东海陆架向冲绳海槽的增加 

趋势。但是 。38U／ 。 Th的比值 自东海陆架至冲绳海 

槽是基本不变的。这说明 38U和 。。Th的浓度自陆架 

向海槽的微弱增大主要反映沉积物的“粒度效应”， 

而不是来源不同。“粒度效应”是指同一来源的颗粒 

物中，较粗颗粒中微量元素的浓度相对较低的现 

象。从表 1的沉积物性状描述中也可以证实自东海 

陆架至冲绳海槽，沉积物粒度显示了自砂到细粒粘 

土的粗细变化。这是东海水体混合过程中，陆源颗 

粒物在向深海迁移时，水体颗粒物逐步发生沉降分 

异的结果。 

2．2 。 U／ 弼U、 。。U／ 。 Th和 。。Th／ 。 Th活度比 

东海及冲绳沉积物芯中 4U／ 。。U和 。。U／ 。 Th 

活度比随深度的变化趋势见图3。 。 U／ 。。U在各个 

剖面上基本不随深度变化而变化，平均值大于 1．0， 
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表1 中国东海及日本冲绳海槽沉积物芯中u和Th同位素的浓度及其比值 

Table 1 Concen~afions of U and Th isotopes an d their activity ratios of sediment cores from the East China Sea and Okinawa Trough 

誊 ( u) ( “) ( “) 比38U ”活8U度／23比2Th O活Th度／2cm mBq／g mBq／g mBq／g 性状描述 ( ) ( ) ( ) ( ) 活度比 活度比 活度比 
PN．12 

0—2 13．78 4-1．18 26．29 4-1．21 13．64 4-0．82 0．98 4-0．07 0．52 0．52 

2～4 

4～6 

6 8 

8～10 

10～12 

12～14 

14—16 

16—18 

18～20 

20—22 

14．95 4-0．97 

14．49 4-1．08 

16．85士0．41 

16．16士0．80 

20．42 4-0．79 

22．45 4-0．59 

21．93±1．27 

24．71 4-1．12 

22．24±1．9l 

21．59 4-1．06 

26．6O 4-0．91 

31．42 4-2．19 

33．97±1．33 

26．27 4-2．03 

28．06士1．18 

28．74±1．14 

33．57 4-1．2O 

36．76士2．60 

36．67 4-2．98 

33．03士2．98 

15．98士0．59 

17．84 4-1．47 

25．04±0．57 

15．74±1．51 

17．85 4-0．63 

17．85士O．52 

18．75 4-0．39 

20．70±1．39 

21．60±1．39 

22．42±1．41 

1．01 4-0．08 

1．23 4-0．06 

1．08 4-0．04 

1．17 4-0．08 

1．O2 4-0．07 

1．12 4-0．03 

1．21 4-0．07 

1．01 4-0．05 

1．15士0．06 

1．18 4-0．07 

0．56 

0．46 

0．50 

0．62 

0．73 

0．78 

0．65 

0．67 

O．61 

0．65 

0．60 

O．57 

0．74 

0．60 

0．64 

0．62 

0．56 

0．56 

0．59 

0．68 

站点位置 

31。13．130 N 

123o03．659 E 

水深 50m 

沉积物芯长 22 cm 

浅黄褐色细砂 

PN一8 

⋯  二i⋯ 一_i；． 一一 ~ _76-⋯  ． ⋯ 一i ⋯ 一 ． ⋯ 一 ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯  

2—4 15．03 4-0．73 30．58 4-1．61 16．64 4-1．20 1．08±0．07 0．49 0．54 

4—6 16．54 4-0．75 32．18 4-1．54 18．17 4-0．75 1．10±0．07 0．51 0．56 

6—8 17．54 4-0．64 35．50±2．01 22．72±1．17 1．13±0．02 0．49 0．64 

8—10 18．07 4-0．78 34．48 4-1．71 19．45±0．66 1．08±0．04 0．52 0．56 

10—12 20．05 4-1．06 31．01 4-2．53 19．64 4-1．61 1．13±0．05 0．65 0．63 

12—14 18．98 4-0．74 29．93 4-1．01 19．19±0．55 1．07±0．03 0．63 0．64 

14—16 20．26 4-0．92 32．78 4-1．01 24．72±0．34 1．11±0．07 0．62 0．75 

16—18 18．89 4-1．87 31．70 4-0．82 18．51 4-0．65 1．06±0．05 0．60 0．58 

18—20 16．74 4-0．85 31．55 4-1．35 17．06±0．83 1．09±0．04 0．53 0．54 

20～23 19．56 4-1．30 39．66 4-0．23 18．73 4-1．23 1．07±0．03 0．49 0．47 

站点位置 

29o34．721 N 

125"06．979 E 

水深 87m 

沉积物芯长 23 cm 

灰黄色极细至细粒砂 

PN．5 

⋯  二i一⋯ _i ⋯  ： ⋯  f ⋯ 一i ⋯ 一 ⋯ 一 ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯  

站点位置 

28。42．374 N 

126~26．439 E 

水深 127 m 

沉积物芯长 20 cm 

灰黄色极细至细粒砂 

SsI．一1 
⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ ⋯ 一  

0—2 21．27 4-1．02 38．52 4-1．88 38．83 4-1．95 1．21±0．05 0．55 1．01 

2—4 24．21 4-1．66 38．59 4-2．81 39．63±1．68 1．13±0．08 0．63 1．03 

4～6 22．88 4-1．09 36．33 4-1．28 36．98 4-1．30 1．03±0．07 0．63 1．02 

6—8 21．24 4-0．58 38．04 4-1．72 37．93 4-2．08 1．11±0．08 0．56 1．00 

8～1O 21．53 4-0．51 33．77 4-3．16 36．26±2．80 1．02±0．01 0．64 1．07 

10～12 23．57 4-1．23 37．89 4-2．87 36．34 4-2．38 1．00±0．04 0．62 0．96 

12—14 27．40 4-1．41 39．64 4-2．17 37．10 4-1．99 1．04 4-0．04 0．69 0．94 站点位置 

14—16 28．47 4-0．59 38．55 4-1．61 36．21 4-1．34 1．07±0．06 0．74 0．94 28~22．798 N 

16—18 29．92 4-2．105 38．10 4-2．82 39．34 4-2．45 1．10 4-0．03 0．79 1．03 127o23．071 E 

18—20 33．68 4-1．57 35．44 4-3．12 34．54 4-2．43 1．10±0．06 0．95 0．97 水深 1 080 m 

20—22 34．27 4-2．48 35．67 4-1．09 34．67±1．18 1．08 4-0．02 0．96 0．97 沉积物芯长 38 cm 

22～24 32．70 4-0．79 39．15 4-1．27 38．24 4-2．26 1．11 4-0．03 0．84 0．98 0～5 cm深褐色泥性粘土 

24—26 36．56 4-2．03 39．20 4-1．32 38．27 4-1．00 1．15 4-0．07 0．93 0．98 5～38 cm黄褐色淤性粘土 

26—28 35．26 4-1．68 39．58 4-1．50 38．67±1．59 1．08±0．07 0．89 0．98 

28—30 35．05 4-1．30 39．31 4-1．71 36．11 4-1．37 1．15±0．02 0．89 0．92 

30—32 33．48 4-2．07 40．82 4-2．51 39．83 4-2．03 1．12±0．04 0．82 0．98 

32—34 34．96 4-1．84 38．70 4-2．08 35．17 4-2．76 1．20±0．10 0．90 0．91 

34—36 34．41 4-2．34 39．55 4-2．93 38．74±3．45 1．16±0．03 0．87 0．98 

36—38 33．61 4-0．33 37．33 4-3．65 35．56 4-2．45 1．12 4-0．03 0．90 0．95 ， 

WANG Zhong—liang et al,：Precipitation of authigenic uranium and its controlling mechanism 
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PN一3 

0—2 17．26±0．70 35．85±1．81 38．04±2．16 1．09±0．05 0．48 1．06 

2～4 

4～6 

6～8 

8～1O 

10～12 

12～14 

14～16 

16～18 

18～20 

20l一22 

22—24 

24—26 

26—28 

18．73±1．62 

18．69±0．85 

17．85±0．60 

18．80±0．76 

16．46±1．37 

17．15±1．36 

16．94±0．87 

17．O7±0．68 

17．34±1．00 

20．66±1．23 

23．41±0．09 

28．22±1．18 

31．66±1．72 

38．78±1．54 

36．47±2．89 

36．18±2．96 

28．01±1．59 

34．68±2．05 

34．69±1．80 

34．65±0．90 

36．21±3．11 

33．71±2．37 

34．24±2．47 

30．53±2．63 

30．91±3．07 

3O．28±1．91 

42．66±1．25 

40．27±3．65 

38．72±3．64 

32．45±2．O2 

37．45±1．61 

38．10±1．71 

36．86±1．00 

36．48±3．31 

36．30±0．84 

37．46±3．31 

33．28±1．98 

31．83±2．62 

31．60±3．07 

1．09±0．02 

1．10±0．O3 
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1．18±0．07 

1．02±0．03 

1．15±0．05 

1．01±0．04 

1．13±0．O5 

1．22±0．O9 
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1．00±0．04 
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1．06±0．04 

0．48 

0．51 

0．49 

0．67 

0．47 

0．49 

0．49 

0．47 

O．51 

0．60 

O．77 

0．91 

1．05 

站点位置 

28~06．419 N 

127~20．998 E 

水深 999m 

沉积物芯长 28 cm 

0—13 cm深黄色砂性淤泥 

13—28 cm深黄色淤泥 

0～1 18·20 0·74 32·39 1．82 35．69~1·86 0·98 O·07 0·56 1·10 站点位置 

1～2 19．39±0·49 36．31±0·60 33·60~0·78 1·08±0·03 0·53 0．93 27~59
． 900，N 

~3 l8。49±0‘：3 34·l2±l‘82 32·o0±0·85 l‘o6±0·o4 o．54 o．94 126。44．6 

4： 28
．

． 76~ 1．31

。

3 8 ．97~ 2． 8

。
8 48．57 ~ ： 4 12_+0．03 O．7。4 255 6 28 39 0 50 46

． 07 3 61 1 16 0 02 1 29 
沉 

一  
． ± ． 35．64±2．48 ± ． ． ± ． 0．80 ． ⋯ ⋯  。⋯ ⋯‘ 

6 7 32．58±2．94 34．21±3．14 50．49±3．89 1．19±0。O5 0．95 1．48 0～3 cm淤泥 

7 8 39．03±1．81 37．18±2．11 51．95±0．56 1．17±0．02 1．05 1．40 3～8 cm粘土质淤泥 
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图2 沉积物芯中瑚U、 Th和 ，I’ll浓度的垂直分布 

Fig．2 Vertical distributions of 23"U， Th and Th concentrations in sediment cores 

介于 1．06±0．02至 1．10±0．05之间 (表 1)。海水 

中 U／ 。U 比值约为 1．14±0．03t 或 1．144± 

0．002t 引，而在碎屑物质中则小于 1．0。东海及冲绳 

沉积物芯中介于海水和碎屑物质之间的 U／23sU 

比值说明有海水铀的加入，这部分铀通常被称为“自 

生铀(authigenic uranium)”。东海及冲绳沉积物剖面 

上，除 G_2点外， 。Th／。 Th比值基本上不随深度增 

加而变化 (图4)，说明这些站点碎屑物质的来源在 
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图3 沉积物芯中23 U／ Th和 U／。 U活度比值的垂直分布 

Fig．3 Vertical distributions of 8U／ 。叼h and。 U／ U activity ratios in sediment cores 

所采沉积物芯的沉积时间内，随时间变化不大。 

。Th／ Th平均比值在冲绳沉积物芯中比东海 

高 (表 1及图4)，主要是因为海水 u衰变产生的 

多余的 3OTh加入所致。自然界中， U_234U_23OTh是 
一

个 自然衰变系列， 。Th和 U分别由 U和 3sU 

衰变而来。由于海水中螂U浓度的相对一致性，可 

以认为单位海水体积内的 30Th的产生量是基本一 

致的。因此，海洋及陆架沉积物中 。 的蓄积通量 

10 

20 

30 

Th严 Th活度比 Activity ratio 

图4 沉积物芯中啪Th／ Th活度比值的垂直分布 

Fig．4 Vertical distributions of 。。Th／ Th activity ratios 

in sediment cores 

原则上是其上覆水体水深的函数，同时又受到海水 

颗粒物在吸附23OTh并发生沉降的过程中颗粒物浓 

度、吸附效率和沉降速率等的差异的影响【4 。在 

。 用于海洋物质循环的研究中，沉积物 。Th的蓄 

积量和通量的变化通常可以反映该海域的生产力的 

大小或颗粒物质量的多少【4 一46]。本研究中，冲绳海 

槽深度(约 1 000 m)远比东海陆架(50—80 m)大，较 

细的粘土质颗粒物也比东海陆架的砂质颗粒物具有 

更好的吸附性能。所以冲绳海槽沉积物的 oTh／ 

2Th比值(约 1．0)明显比东海陆架(约 0．5)大。 

东海沉积物芯中 U／ Th随深度增加显示不 

规则的微小变化(图3)，平均为0．55 0．71(表 1)。 

而在冲绳沉积物芯中则显示不同于东海的深度变化 

趋势。在 SST一1点沉积物芯上部氧化层 (0—12 cm) 

U／23 Th比值相对较低且变化不大，平均为0．60± 

0．03，在氧化还原转换层 (12—18 cm，处于氧化层 

和还原层之间，显示氧化到还原过渡特征的沉积层) 

增加到 0．95以后基本上不再随深度变化而增加。如 

前所述， Th浓度和 o1_ll／ rIIl1比值反映了相对一 

致的碎屑物质来源， su浓度和 su／ Th比值在冲 

绳沉积物中随深度的增加则指示了有“自生铀”的沉 

积过程发生。 u／ Th比值在 PN一3和 G一2沉积物 

芯中的深度变化趋势与 SST一1基本一致，只是由于 

所采芯柱较短，观察不到更深部的变化趋势。 

WANG Zhong-liang et a1．：Precipitation of authigenic uranium and l controlling mechanism 
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3 讨 论 

3．1 冲绳海槽沉积物中“自生铀”的沉积机制 

SST一1站点，沉积物孔隙水中 Mn2 、NOr和 

NH 以及沉积物 a U浓度随深度的变化趋势见图 

5。孔隙水Mn2 、NO；和 NHg浓度数据引自Kato et 

．

【 
。Mn2 在 0—3 cm浓度几乎为0 JDxmol／L，3— 

7 cm随深度增加而增加，7 cm以下则随深度增加 

而降低。孔隙水 NOr浓度在 0—4 cm迅速降低，在 

4 cm以下基本检测不到。NH 浓度在 3 cm以上几 

乎为 0，然后随深度增加而增加 ，自3—4 cm时的 

3 p~mol／L增加到 29 30 cm左右的 108 I-~mol／L。 

NHg浓度的这种变化趋势主要由有机碳的分解所 

致b 。有机质的分解可以引起以下顺序的氧化反 

应：O：、NOr、Mn和活性 Fe氧化物、SO；一【47]。铀受 

还原反应控制自孔隙水向沉积物固体相的析出可 

以从 NO3-近乎被完全还原和 Mn被完全还原后发 

生【26】。Zheng et a1．【2l 认为在Fe(Ⅲ)还原为 Fe(Ⅱ)发 

生时的氧化还原条件下，绝大多数的铀被还原。从图 

5可以看出， 38U在沉积物上部氧化层显示较低而相 

对稳定的浓度值，但在氧化层以下，Mn的还原反应 

达到最大以后(7—8 cm峰值以下)，,238U开始发生还 

原反应，其浓度随深度增加而增加，然后在 20 cm以 

No；，Mn2 ，N (p．mol／L) 

0 30 60 90 】20 

0 1O 2O 30 40 

。u(mBq／g) 

图5 SST-1站点沉积物孔隙水中 Mn 、NO 和 N 

及沉积物 3'U浓度的垂直变化趋势 

Fig．5 Vertical profiles of Mn2~~NOr and NHg eoneentrations 

in the pore water and U concentrations in the solid phase 

of sediment core at Stn．SST-1 

孔隙水数据引 自Kato et a1． 。 

Datainthe porewater are citedfromRdemnce [32]． 

下又变得相对稳定。这种剖面分布模式说明了自生 

铀的稳定吸附过程，通常并不显示 a。U浓度峰值 ， 

而是在氧化层以下随深度增加显示稳定的 。U浓 

度增加趋势⋯，z4'a引。所以，冲绳海槽沉积物中铀的 

沉积过程及其控制机理可以描述如下：正六价的 

U(Ⅵ)自上覆海水向下扩散，然后穿过水和沉积物 

界面及沉积物上部氧化层后，被还原为惰性的正四 

价的 U(Ⅳ)并沉积在沉积物固体相上。 

如前所述，由于本文所研究的6根沉积物芯除 

SST一1外都普遍偏短，所以只有冲绳海槽的 3根沉 

积物芯观察到了氧化层向还原层的转换，取自东海 

陆架的3个沉积物芯并没有显示类似的铀富集跃变 

面。事实上，一般海区沉积物中氧化还原条件随深度 

变化的分区性是基本相似的，只是表现深度有所差 

别。这种深度差别通常与上覆水体深度和沉积物的 

物质组成(如有机质含量的高低和沉积物粒度等)等 

有关系O东海陆架(50—80 m)比冲绳海槽(1 000 m) 

具有相对较浅的水深和较低的有机质含量且较粗的 

沉积物组成，因此东海陆架沉积物的氧化还原转换 

层及其下面的还原层位可能存在于相对较深的沉积 

层位。 

3．2 东海及冲绳沉积物中铀及“自生铀”的蓄积速率 

沉积物中铀的沉降蓄积速率可以通过沉积物蓄 

积速率Is／(cm2·a)】乘以 。U平均浓度(mBq／g)估 

算出来。东海 3个站点的沉积物蓄积速率引自Oguri 

et a1．[33】，结果显示 ，铀的蓄积速率在 PN一5、PN一8和 

PN一12站点分别为 3．97 mBq／(cm2·a)[319 ng／ 

(cm2·a)]、3．76 mBq／(cm ·a)[302 ng／(cm2·a)] 

和 34．3 mBq／(cm ·a)[2 750 ng／(cm ·a)]，长江 

口站点大约是东海外陆架和陆架边缘的 10倍。结合 

PN一5、PN一8和 PN一12站点 3 ∞Pu和 加Pb 数据， 

Wang et al,【3，】认为沉积物快速混合过程是决定东 

海沉积物微量元素剖面分布特征的最主要过程，这 

种快速的蓄积和混合会稀释进入沉积物的 自生 

铀 【l ，所以在东海 3个沉积物剖面所采长度范围 

内，既没有显示 。U浓度的显著增加，也没有显示 

a。U／ a Th比值的明显增加。冲绳沉积物中铀的蓄积 

速率也可以通过同样的方法估算。由于 SST一1、PN一3 

和G一2站点的沉积物蓄积速率没有报道，我们借用 

与 SST一1非 常 近 的 F．2站 点 (28。37．93 N，127。 

12．87 E，水深 1 000 m)的沉积物蓄积速率 0．049 

g／(cm ·a)以及与PN一3和 G一2站点非常近的SST一2 

站点 (28008．27 N，127。12．89 E。水深 1 095 m)的 

Geochimica I Vo1．35 I No．3 I PP．240—248 I May,2006 
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蓄积速率 0．055 g／(cm2·a)来进行计算 。结果显 

示 冲绳沉 积物上部 氧化层 铀的蓄积速 率约为 

0．97—1．10 mBq／(cm ·a)，大约是东海外陆架及 

陆架边缘铀蓄积速率的四分之一。而在 SST一1、PN一3 

和 G一2站点沉积物次氧化层及还原层中的铀的蓄积 

速率分别为 1．69 mBq／(cm ·a)[136 ng／(cm · 

a)]、1．74 mBq／(cm ·a) [140 ng／(cm ·a)]和 

2．15 mBq／(cm2·a)[172 ng／(cm ·a)]。 

根据氧化层和还原层不同的铀蓄积速率，我们 

就可以计算出冲绳沉积物中“自生铀”的蓄积速率， 

其在 SST一1、PN一3和 G一2站点分别为 >(0．59± 

0．06)mBq／(cm ·a)[>(47±5)ng／(cm ·a)]、 

>(0．77±o．1O)mBq／(cm ·a)[> (62±8)ng／ 

(cm2·a)]和 >(1．12±0．10)mBq／(cm2·a)[>(90 

±8)ng／(cm2·a)]。这与黑海【 5， ,26】、长岛海峡【 引、 

Cariaco海沟[21， 引以及加利福尼亚陆架【 ·22]等沉积 

物中的计算值大致相当。基于冲绳海槽面积1．5 X 

10 cm (1 000：km×150 km)和铀的蓄积速率，我 

们可以计算出该海域沉积物中铀的蓄积总量约为 

(2．0—2．6)x 10s g／a，而报道的长江和黄河的输入 

铀约为 6．45 x 10。g／a【 ， 。所以，蓄积在冲绳海槽 

沉积物 中的铀约 占东亚两条大河总输入铀量的 

30％ 一40％，是铀的一个重要的汇。 

4 结 论 

本文关于东海及冲绳海槽沉积物中 U—Th同位 

素地球化学的研究，为研究海洋沉积物中铀的沉降 

过程及蓄积机理提供了重要信息，对于探讨海洋铀 

平衡也有重要意义。在次氧化性的冲绳海槽沉积物 

中， 。U浓度及 。U／ Th比值在沉积物上部氧化层 

相对较低，然后在氧化还原转换层及还原层随深度 

增加而增加，说明了有明显的“自生铀”的加入。“自 

生铀”的沉降蓄积机理为：海水中的 U(VI)穿过海水 

与沉积物界面及沉积物上部氧化层，在次氧化层及 

还原层被还原为惰性的 U(1V)，并在沉积物固体相 

沉积下来。其蓄积速率约为(47±5)一(90±8)ng／ 

(cm2·a)，与文献报道的黑海、长岛海峡、Carlaco海 

沟和加利福尼亚陆架等次氧化性或还原性沉积区大 

致相当。进一步证明了铀在近海次氧化性沉积区的 

析出在全球海洋铀平衡中占有重要位置。 

特别感谢日本学术振兴会(JSPS)给予的博士后 
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