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摘要： 铀矿浓缩物中稀土元素的分布模式已成为核法证学地理溯源的重要指纹信息，因此准确测定稀土元素

的含量尤为重要。采用直接溶样电感耦合等离子体质谱法（ICP-MS）测定铀矿浓缩物中的稀土元素时，由于

大量铀基体效应，造成稀土元素的离子化效率较低，测定结果明显偏低，去除大量铀基体是铀矿浓缩物中

精确测定稀土元素的关键因素。本文通过对 Eichrom TRU 树脂铀上柱酸的浓度、稀土吸附酸的浓度、淋洗

酸的浓度和体积等条件实验研究，建立了快速分离铀矿浓缩物中稀土元素的分析方法。使用该方法对铀矿

浓缩物中铀和稀土元素进行分离后，洗脱液中铀含量低于 ng/kg 量级，稀土元素的回收率在 88.3%～

104.0% 之间，稀土元素的检出限在 0.001～0.190μg/kg 范围内。将该方法用于测定铀矿石标准物质

GBW04205，其测定值与标准值一致，进一步对 4 个不同来源的铀矿浓缩物样品进行分析，表明该方法可

以准确测定铀矿浓缩物中的稀土元素，建立的稀土元素分布模式对铀矿浓缩物核法证学地理溯源可行。
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要点：

(1) 通过对 Eichrom TRU 树脂铀上柱酸度、稀土吸附酸度、淋洗酸度和体积等条件实验研究，确定了 TRU
树脂对铀矿浓缩物中铀和稀土元素分离的酸度和体积。

(2) 铀矿浓缩物中大量的铀、碱金属和微量稀土元素的分离，消除了 ICP-MS 测定铀矿浓缩物中的稀土元素

时同质异位素和铀基体造成的干扰和污染。

(3) 四个铀矿浓缩物样品中的稀土元素显示出不同的配分模式，表明其可示踪铀矿浓缩物的地质来源。

中图分类号： O657.63　　　　文献标识码： B

铀矿浓缩物 (俗称“黄饼”)是核燃料循环前端

的重要中间产物，从铀矿石中通过浸出和提取产生，

化学性质稳定，核扩散风险小，易于储存和运输，是

国际贸易的一项重要物质 ［1］。由于铀矿浓缩物的

化学组成尤其是其中杂质含量在很大程度上取决于

未加工的铀矿石性质、加工工艺和生产过程，所以通

过铀矿浓缩物的这些属性，可以确定未知铀矿浓缩

物的来源［2］。近年来，非法贩运铀矿浓缩物呈上升

趋势，对其进行溯源研究成为核法证学关注的重点

课题［3］。

核法证学是利用核材料中某些可测量特征信息

和其地质来源的相关性进行溯源分析，这些特征信

息包括同位素信息［4-6］、年龄［7-8］、杂质元素组

成［9］和微米、纳米尺度元素和同位素空间分布特征、
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微观形态学特征研究［10］等。铀矿浓缩物核法证学

研究的可测量参数中，杂质元素组成是最常用于溯

源的技术之一。由于铀矿石的类型、性质和品位决

定了铀矿浓缩物的加工工艺，加工工艺又影响了铀

矿浓缩物杂质元素组成，因此杂质元素组成既携带

了铀矿石的地质、地域等来源特征，也蕴含了其加工

工艺的历史信息。特别是稀土元素 (REEs)，由于有

非常相似的化学性质，通常被认为在地壳环境中具

有抗分馏能力，这些特征加上它们低的溶解度，使得

REEs的分布可用作指纹识别工具［10-13］。研究还表

明，REEs的组成分布模式在铀矿浓缩物的水冶过程

中几乎不受影响而与铀矿石保持一致［14-15］，因此

REEs的组成分布模式常常被用于铀矿石产地和类

型的溯源［16-19］。电感耦合等离子体质谱 (ICP-MS)
技术具有极低的检测限和高精度的测量能力，是铀

矿浓缩物中 REEs含量分析的首选方法，但受到铀矿

浓缩物中同质异位素的干扰以及大量铀基体等影响，

导致铀矿浓缩物中 REEs的测定结果偏差较大。从

基体中化学分离 REEs可减少质谱干扰、基体抑制

效应和减少仪器污染 (如铀的污染等)，而且还可将

REEs浓缩至更高浓度。目前，国际上通常采用溶剂

萃取法、离子交换法和萃取色谱法进行铀和 REEs
的分离［20-21］，对于铀矿浓缩物核法证学溯源研究主

要集中在 Sr/Pb同位素和铀年龄［1，22］，对 REEs的
研究内容主要为铀矿石分析方法的建立［23-25］，而对

铀矿浓缩物中 REEs的分析研究还需有待加强。

本文根据 Eichrom TRU树脂（以下简称：TRU
树脂）对铀和稀土元素的吸附特性，通过上柱、淋洗

和洗脱等条件实验研究，有效地分离了铀矿浓缩物

中铀基体、碱土金属和痕量稀土元素，建立了铀矿浓

缩物中稀土元素的分离和分析方法。利用该方法对

铀氧化物国家一级标准物质 GBW04205和 4个铀矿

浓缩物样品中的稀土元素进行了分离和测试，并对

4个样品中的稀土元素及其分布模式进行分析，为铀

矿浓缩物核法证学溯源研究提供判断依据。 

1　实验部分 

1.1　仪器及工作参数
电感耦合等离子体质谱仪 (美国 ThermoFisher

公司)，具有冷却雾化的功能。其工作参数为：射频功

率 1250W，扫描方式为跳峰 ，雾化器气体流速

0.89L/min， 辅 助 气 流 速 0.80L/min， 冷 却 气 流 速

13.0L/min，数据采集时间 30s，以 1μg/L的7Li、59Co、
115In、238U混合标准溶液进行仪器条件最佳化选择。 

1.2　标准溶液和主要试剂
稀土元素标准溶液：由 CLMS-1标准溶液

(10μg/mL，美国 spex公司)逐级稀释而得。

Rh内 标 元 素 标 准 溶 液 ： 由 Rh标 准 溶 液

（10μg/mL，美国 spex公司）逐级稀释成 1ng/mL，三通

在线加入。

去离子超纯水：由实验室超纯制水机制备，电阻

率＞18MΩ·cm。

硝酸：由MOS级经亚沸二次蒸馏。

盐酸：由微电子纯经亚沸二次蒸馏。

TRU  树 脂 (2.0mL， 50～ 100μm， 购 自 法 国

Triskem公司)。
本文选用 TRU树脂进行铀和稀土元素的吸附

和淋洗。选用 TRU树脂的原因是：TRU树脂可高度

吸附铀 (其分配系数通常为在硝酸浓度超过 2mol时
高于 900)，镧系元素在硝酸介质中的吸附相对较高，

不吸附碱金属、碱土金属元素和大多数过渡金属。 

1.3　实验样品
八氧化三铀成分分析国家一级标准物质：

GBW04205(核工业北京化工冶金研究院研制)。
铀矿石浓缩物样品：中核二七二铀业有限责任

公司提供。 

1.4　铀矿浓缩物中稀土元素的分离方法
选用 TRU树 脂  (2mL ， 规 格 5～ 100μm)， 用

5mL去离子水清洗分离柱，再用 5mL 3mol/L硝酸平

衡分离柱。移取一定量的铀矿浓缩物样品溶液至分

离柱，待样品溶液缓慢流过  TRU 树脂后，用 1mL
3mol/L硝酸洗涤上样溶液。然后用 2mL 6mol/L盐

酸进行淋洗，将树脂转化成为氯离子体系 ,最后分

5次按每次 1mL的量，总计加入 5mL 3mol/L盐酸将

树脂上的稀土元素全部淋洗下来。将淋洗待测液酸

的浓度调节为 ICP-MS测量适宜的酸浓度，由 ICP-
MS测定稀土元素含量。稀土元素具体分离流程如

图 1所示。 

2　结果与讨论 

2.1　上柱酸的浓度试验
分别配制 1.0、2.0、3.0、4.0、5.0、6.0、7.0mol/L

不同浓度硝酸进行铀和稀土元素上柱酸浓度的条件

实验。 

2.1.1　铀上柱酸的浓度

先用 5mL去离子水清洗分离柱，然后用 5mL
上述不同酸浓度的硝酸润洗柱子，每个柱子中分别

加入约 38mg铀进行吸附和淋洗，用水解吸后，测定
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解吸液中铀的含量，并计算铀的吸附率。由表 1结

果可知，随着硝酸浓度的增加，铀吸附在 TRU树脂

上的量越来越多；当硝酸浓度大于 2mol/L时，铀基

本全被吸附在树脂上，吸附时选择 2～7mol/L硝酸

的浓度都能作为上柱酸的浓度。

 
 

表 1    铀在不同硝酸浓度中的吸附率

Table 1    The  absorption  rate  of  uranium  in  nitric  acid  with

different acidity.

硝酸浓度

(mol/L)
铀的加入量

(mg)
铀的测定量

(mg)
铀的吸附率

(%)
1 38.6 36.0 93.90
2 38.2 37.0 98.00
3 38.5 38.0 99.66
4 38.3 38.0 99.40
5 38.4 38.0 99.57
6 38.4 38.0 99.78
7 38.3 38.2 99.75

  
2.1.2　稀土元素上柱和淋洗酸的浓度的选择

用 5mL上述不同浓度的硝酸 (1～7mol/L)润洗

柱子，分别在树脂中加入 86.39ng的 CLMS-1稀土元

素标准溶液，在不同硝酸浓度下进行稀土元素吸附

和淋洗，然后用 7mL相应浓度的硝酸分多次淋洗柱

子，每次接收 1mL，测定淋洗液中稀土元素含量。由

结果得知，稀土元素在不同硝酸浓度下，几乎都会被

吸 附 在 TR U树 脂 上 ， 除 Gd吸 附 率 在 98.1%～

98.8% 外，其他稀土元素的吸附率达到 99% 以上。

图 2为分别加入 1～7mL浓度为 1～7mol/L硝

酸淋洗上柱后，测得淋洗液中的稀土元素的含量。

当加入不同硝酸开始淋洗，硝酸浓度较低时，随着硝

酸加入量的增加，重稀土元素会优先洗出，Lu在加

入 1mL 1mol/L硝酸时就已开始淋洗出。当硝酸加

入到 7mL时，在 1、2、3、4和 5mol/L硝酸中，重稀

土元素 Lu、Yb、Tm、Er和 Ho都有洗出；加入不同

浓度的硝酸时，Gd元素都有少量洗出。所以，硝酸

淋洗时尽量用高浓度、小体积。本实验选用 1mL
3mol/L硝酸洗涤和淋洗上样溶液。 

2.2　稀土元素洗脱液盐酸的浓度
由上述实验可知，铀在 2mol/L以上硝酸介质中

都可以被 TRU树脂吸附。镧系元素在 1～7mol/L
硝酸中， TRU树脂对其都有较高的吸附效率，但盐

酸可将其洗脱下来。为了将铀矿浓缩物中的稀土洗

脱干净，提高回收率，需要控制一定的洗脱浓度和体

积，因为当洗脱体积增大到一定的范围后，一些与树

脂结合较弱的铀可能会被洗脱下来，在洗脱液中造

成基体干扰，影响稀土元素的测定。实验中，测试液

使用 3mol/L硝酸的浓度上样，随后用 1mL 3mol/L
的硝酸淋洗，然后用 2mL 50% 亚沸盐酸将树脂转为

氯离子体系。随后镧系元素用 7mL不同浓度的盐酸

多次洗脱，每次接收 1mL，接收后测定其中的铀和稀

土元素的含量，确定洗脱盐酸的浓度和体积。由于

所选 TRU树脂的最大吸附铀柱容量为 40mg，故洗

脱实验时铀上柱量要低于 40mg。
实验首先在 TRU树脂中加入相同稀土元素

（86.39ng）和约 34mg铀，不同浓度盐酸分别进行淋

洗。从实验结果可得出，虽然标准 TRU树脂对铀的

吸附量为 40mg，但用盐酸进行稀土元素洗脱时，若

加入的铀量较大，当洗脱液体积较大时，极易将铀洗

脱掉。铀量上柱约 34mg时，1mol/L和 2mol/L 盐酸

加入 1mL时，洗脱液并中没有测到稀土元素，但已测

到大量的铀。而 3~5mol/L 盐酸加入 2mL时，洗脱液

开始测到重稀土元素，3mL时开始测到轻稀土元素，

但当盐酸加入 1mL时，洗脱液中也已经测到大量的

铀。故 TRU进行铀上柱和洗脱稀土时，若加入的铀

量接近柱容量，进行稀土元素洗脱时，由于部分铀和

树脂结合较弱，极易被洗脱下来。

当上柱铀量减半后（约 17~20mg铀），1mol/L
和 2mol/L盐酸加入 1mL时也测到一定的铀量，盐酸

加入到 4mL时，稀土已全部洗脱完，同时又淋洗了部

分铀。3mol/L盐酸加入 1mL时，铀基本没有被洗出，

 

转化
树脂

清洗柱

平衡柱

上样

淋洗
稀土

调节
酸度

洗涤
上样液

分 5次按 1mL每次的量，
总计加入 5mL 3mol/L盐酸

调节酸度，进行 ICP-MS测定

2mL 6mol/L盐酸

1mL 3mol/L硝酸

样品加入柱中

5mL 3mol/L硝酸

5mL去离子水

图1　铀矿浓缩物中稀土元素的分离流程
Fig. 1    Separation process of REEs in uranium ore concentrates.
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盐酸加入到 5mL时，稀土元素已全部洗脱，所有洗脱

液中也基本不存在铀基体（铀含量为 ng/kg量级）。

加入浓度为 4mol/L和 5mol/L 盐酸各 1mL洗脱，测

得的铀量比加入浓度为 3mol/L时的铀量浓度大，故

3mol/L盐酸洗脱稀土元素是最佳酸度。进行铀矿浓

缩物中稀土元素吸附洗脱时，铀上柱量可选择低于
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(f) 硝酸加入量 6mL
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(g) 硝酸加入量 7mL
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图2　分别淋洗 1～7mL相应浓度的硝酸后测得稀土元素含量
Fig. 2    Content of REEs after eluted with 1-7mL HNO3 with different concentrations.
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柱容量一半（小于 20mg），盐酸洗脱液酸度可选择

3mol/L，洗脱体积选择 5mL，可将稀土全部洗脱出，

而铀基本不被淋洗出来。 

2.3　方法加标回收实验和检出限
称取 3份八氧化三铀标准物质 GBW04205，每

份约为 22mg，分别加入硝酸完全溶解后，用移液枪

准确加入 1mL 102ng/mL稀土元素标准溶液 (CLMS-1)，
同时也进行称重，蒸干，用 1mL 3mol/L硝酸提取；用

3mol/L硝酸上柱 (预平衡好的柱子)分离，再用 1mL
3mol/L硝酸淋洗，加入 2mL 50% 亚沸后的盐酸转化

树脂体系，然后分批加入，一次加入 1mL，总计共加

入 5mL 3mol/L盐酸进行洗脱，称重并将溶液稀释至

硝酸的浓度为 3%，用 ICP-MS测定稀土元素含量，回

收率见表 2。可以看出，使用 3mol/L硝酸上柱铀矿

浓缩物，3mol/L盐酸淋洗铀矿浓缩物中的稀土元素，

3次平行测定除 Gd回收率在 88.3%～93.9% 之间外，

其余稀土元素回收率都在 93.9%～104.0% 之间。

  
表 2    建立的铀矿浓缩物中稀土元素分析方法的加标回收率

Table 2    Spiked  recovery  rate  of  REEs  analysis  method  in

uranium ore concentrates.

稀土元素
加标回收率 (%)

第 1次 第 2次 第 3次

La 94.1 101.0 101.0
Ce 94.8 101.0 102.0
Pr 95.3 101.0 102.0
Nd 94.8 101.0 100.0
Sm 93.9 100.0 101.0
Eu 95.5 102.0 102.0
Gd 88.6 93.9 88.3
Tb 94.9 100.0 100.0
Dy 94.9 100.0 99.0
Ho 95.3 102.0 104.0
Er 94.2 101.0 100.0
Tm 96.1 101.0 102.0
Yb 96.2 104.0 102.0
Lu 96.5 101.0 102.0

按照实验方法连续测定 12份上述全流程的空

白溶液，计算各稀土元素的检出限 ，在 0.001～
0.190μg/kg(表 3)，表明该方法的建立可以满足铀矿

浓缩物中稀土元素的测定要求。本文方法检出限和Zsolt
等［20］经过 TRU树脂分离后用 ICP-SFMS测定的检

出限数量级一致，相比其在直接稀释后测定的检出

限低两个数量级，相比曾江萍等［24］对铀矿石中稀

土元素测定低三个数量级。主要原因是样品通过树

脂分离后稀土元素有较高的预浓缩 (稀释较少)，同时

去除铀基体后消除了大量铀基体对稀土信号的抑制；

其次是由于 Ba离子在铀矿浓缩物洗脱液中的计数

小于 104cps，其氧化物对稀土元素的干扰也可以

忽略。

 
 

表 3    稀土元素检出限

Table 3    Detection limit of the methods for REEs.

稀土元素
方法检出限

(μg/kg)
稀土元素

方法检出限

(μg/kg)
La 0.078 Tb 0.003
Ce 0.190 Dy 0.017
Pr 0.027 Ho 0.003
Nd 0.116 Er 0.004
Sm 0.027 Tm 0.001
Eu 0.005 Yb 0.006
Gd 0.179 Lu 0.001

  
2.4　方法正确度

为了验证本方法，称取国家标准物质 GBW04205
约 22mg各 6份，在同样条件下，按照同样的实验方

法进行化学处理和测定，测定结果见表 4和表 5。从

表 4可看出，采用本文建立的铀矿浓缩物中稀土元

素的分析方法，GBW04205的测定值与其参考值一

致，说明本文建立的方法准确、可靠。而对于未推荐

参考值的其他稀土元素，通过本方法的测定，本文也

给出测定值 (表 5)，这对于后续研究铀氧化物中稀土

元素的含量提供了参考价值。 

 

表 4    八氧化三铀标准物质 GBW04205中稀土元素的参考值与测定值

Table 4    Recommended values and determined values of REEs content in U3O8 standard material GBW04205.

稀土元素
元素含量

参考值 (μg/g)

元素含量分次测定值 (μg/g) 元素含量测定

平均值 (μg/g)第 1次 第 2次 第 3次 第 4次 第 5次 第 6次

Dy 0.01 0.018 0.024 0.025 0.019 0.020 0.016 0.019
Gd 0.006 0.004 0.006 0.007 0.005 0.005 0.007 0.006
Sm 0.007 0.003 0.003 0.004 0.004 0.004 0.003 0.004
Eu 0.001 0.001 0.001 0.001 0.002 0.001 0.001 0.001
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3　铀矿浓缩物样品的稀土元素溯源分析
称取 4个铀矿浓缩物样品 (编号分别为 1、2、3

和 4)各 25mg左右 (精确至 0.00002g)，加入 2mL亚

沸浓硝酸和 2～3滴氢氟酸，170℃ 溶解 36h，开盖，

用超纯水冲洗附着在罐壁的残留样品，150℃ 蒸干；

加 1mL浓硝酸 170℃ 继续加热 12h，打开盖，超纯水

冲洗，150℃ 蒸干；再加入 1mL浓硝酸 170℃ 继续加

热 12h，打开盖，超纯水冲洗，150℃ 蒸干。加入 1mL
3mol/L硝酸，待样品完全溶解，按 1.4节的分离流程

进行实验，分别测定稀土元素含量，结果见表 6。

 

表 5    八氧化三铀标准物质 GBW04205中无标准值稀土元素的测定值

Table 5    Analytical values of REEs with unrecommended values in U3O8 standard material GBW04205.

稀土元素
元素含量分次测定值 (μg/g)

元素含量测定

平均值 (μg/g)第 1次 第 2次 第 3次 第 4次 第 5次 第 6次

La 0.016 0.015 0.016 0.020 0.025 0.015 0.018

Ce 0.033 0.035 0.032 0.036 0.037 0.041 0.036

Pr 0.004 0.004 0.004 0.003 0.004 0.003 0.004

Nd 0.014 0.015 0.010 0.011 0.013 0.011 0.012

Tb 0.003 0.004 0.005 0.005 0.003 0.003 0.004

Ho 0.006 0.005 0.006 0.005 0.004 0.005 0.005

Er 0.024 0.025 0.021 0.021 0.020 0.024 0.023

Tm 0.004 0.004 0.004 0.004 0.004 0.003 0.004

Yb 0.035 0.038 0.027 0.030 0.028 0.026 0.031
Lu 0.004 0.004 0.004 0.004 0.004 0.004 0.004

 

表 6    实际铀矿浓缩物样品中稀土元素的测定值

Table 6    Analytical values of REEs content in real UOC samples.

样品编号
La

(μg/g)
Ce

(μg/g)
Pr

(μg/g)
Nd

(μg/g)
Sm

(μg/g)
Eu

(μg/g)
Gd

(μg/g)
Te

(μg/g)
Dy

(μg/g)
Ho

(μg/g)
Er

(μg/g)
Tm
(μg/g)

Yb
(μg/g)

Lu
(μg/g)

1#-1 0.945 2.21 0.926 0.745 0.503 0.345 0.564 0.214 0.173 0.124 0.103 0.086 0.088 0.079
1#-2 0.907 2.30 0.895 0.707 0.477 0.345 0.511 0.241 0.181 0.106 0.097 0.082 0.100 0.079
1#-3 0.857 2.06 0.842 0.655 0.438 0.293 0.487 0.187 0.146 0.106 0.097 0.094 0.094 0.079
1#-4 0.924 2.35 0.947 0.728 0.431 0.362 0.521 0.214 0.161 0.106 0.103 0.090 0.088 0.079

含量平均值 0.907 2.22 0.905 0.709 0.464 0.328 0.521 0.214 0.165 0.106 0.103 0.090 0.094 0.079
RSD(%) 4.20 5.74 4.94 5.53 7.19 7.61 6.16 8.44 8.58 8.55 4.27 6.28 4.74 5.20

2#-1 0.726 1.83 0.558 0.445 0.301 0.224 0.341 0.160 0.138 0.088 0.079 0.078 0.059 0.039
2#-2 0.730 1.70 0.558 0.475 0.327 0.207 0.311 0.160 0.134 0.088 0.079 0.039 0.059 0.039
2#-3 0.764 1.65 0.579 0.488 0.333 0.207 0.350 0.187 0.126 0.088 0.073 0.078 0.053 0.039
2#-4 0.738 1.78 0.568 0.497 0.307 0.207 0.355 0.160 0.130 0.088 0.079 0.078 0.059 0.039

含量平均值 0.738 1.73 0.568 0.475 0.314 0.207 0.341 0.160 0.134 0.088 0.079 0.078 0.059 0.039
RSD(%) 2.20 4.57 2.19 4.78 4.71 2.89 5.88 2.40 4.00 1.42 2.73 4.10 5.46 5.09

3#-1 1.41 1.75 1.04 0.964 1.27 1.12 2.55 3.10 4.29 6.57 10.3 13.1 16.5 18.4
3#-2 1.25 1.72 0.968 0.938 1.27 1.14 2.61 3.29 4.72 7.16 11.1 14.6 18.5 20.9
3#-3 1.38 1.90 1.06 1.05 1.27 1.21 2.35 3.21 4.72 7.31 11.3 14.2 18.5 20.5
3#-4 1.28 1.76 0.989 0.976 1.28 1.24 2.36 3.18 4.53 7.07 10.9 13.7 17.6 19.6

含量平均值 1.41 1.75 1.04 0.964 1.27 1.12 2.55 3.10 4.29 6.57 10.3 13.1 16.5 18.4
RSD(%) 4.86 4.22 4.35 4.53 0.36 4.53 4.82 2.10 4.32 3.98 3.55 4.22 4.71 5.09

4#-1 4371 6346 4032 2970 2242 164 1144 866 587 350 308 253 258 212
4#-2 4456 6346 4074 2784 2294 171 1163 920 614 367 314 264 242 222
4#-3 4333 6057 3832 2842 2222 163 1071 904 598 357 309 238 248 225
4#-4 4101 5922 3905 2835 2163 156 1080 861 563 341 292 241 249 204

含量平均值 4316 6168 3958 2859 2229 163 1114 888 591 353 306 249 249 216
RSD(%) 3.51 3.46 2.82 2.77 2.42 3.58 4.11 3.23 3.65 3.17 3.03 4.84 2.72 4.35
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采用数据显著性差异方法，对样品 1和 2、样品

1和 3、样品 1和 4、样品 2和 3、样品 2和 4、样品

3和 4的稀土元素平均值分别进行分析，结果表明：

来自样品 1和 2两个地区的稀土元素不存在显

著差异 (p=0.502，p＞0.05)；而分别来自样品 1和 3
(p=0.004)、样品 1和 4(p=0.003)、样品 2和 3(p=0.003)、
样品 2和 4(p=0.003)、样品 3和 4(p=0.003)两个地区

的稀土元素存在极显著差异 (p＜0.01)。图 3为 4个

样品稀土元素的球粒陨石标准化配分模式图，可以

看出样品 1和 2稀土的分布模式基本相同，都是轻

稀土富集，重稀土亏损，曲线向右倾斜，Eu负异常，

Ce和 Gd明显正异常，说明样品 1和 2具有相近的

物源［26］，显示为卷状砂岩型铀矿化特征［27］。样

品 3中的 Ce出现正异常，Eu负异常，曲线为重稀土

富集的左倾型，显示为花岗岩型酸交代型铀矿化特

征［28-29］。样品 4中的稀土元素含量整体偏高，轻稀

土富集，为右倾斜深谷状曲线，Eu明显负异常，显示

为花岗岩型热液类型铀矿化特征［2，30-31］。从样品 1、
2、3、4中稀土元素三种不同的分布模式可得出，4个

样品有 3种不同的地质来源。以上分析表明铀矿浓

缩物中的稀土元素可反映出不同地区地质中稀土的

组成特征，能为铀矿浓缩物核法证学中溯源研究提

供判断依据。 

4　结论
建立了一种测定铀矿浓缩物中稀土元素的分离

方法。该方法利用 Eichrom TRU树脂对稀土元素的

特殊吸附性，通过条件实验确定了 TRU树脂对铀和

稀土元素的最佳吸附及淋洗硝酸和盐酸的浓度，使

得铀矿浓缩物中的痕量稀土元素与大量铀基体分离。

该方法解决了 ICP-MS测定铀矿浓缩物中的稀土元

素时，大量铀基体和同质异位素对质谱干扰造成的

测量不准确问题，同时也消除了铀基体对仪器的污

染，测定精确度高，检出限低。利用该方法对 4个不

同来源的铀矿浓缩物样品进行分离和测定，结果表

明不同来源的铀矿浓缩物稀土元素含量存在较大差

异，其稀土元素含量可作为核法证学研究的一种地

理溯源判据。

本文在实验测定过程中，由于缺少铀矿浓缩物

中稀土元素的标准物质，故采用加标回收进行质量

控制，确保了分离及测定的准确性。从八氧化三铀

一级标准物质中部分稀土元素的测定结果和所有稀

土元素的回收率来看，本文建立的铀矿浓缩物分离

和分析方法的检出限低、精密度和准确度高，适合分

析大量铀基体中的稀土元素。
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Fig. 3    Rare  earth  element  chondrite-normalized  patterns  from

four UOC samples.
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Nuclear  Forensic  Analysis  of  Rare  Earth  Elements  in  Uranium  Ore
Concentrates

WANG Lan1,2，CHU Quanli2，GE Liangsheng1*，JI Jianchen2，HUANG Ming3，WU Zhaohui2

（1. Command  Center  of  Natural  Resources  Comprehensive  Survey,  China  Geological  Survey,  Beijing  100055,
China；

  2. State Nuclear Security Technology Center, Beijing 102401, China；
  3. Mudanjiang  Center  of  Natural  Resources  Comprehensive  Survey,  China  Geological  Survey,  Mudanjiang

157021, China）

HIGHLIGHTS
(1)  The  acidity  and  volume  of  TRU  resin  for  the  separation  of  uranium  and  rare  earth  elements  in  uranium

concentrate were determined through experimental studies on conditions such as equilibrium solution acidity of
the column, rare earth adsorption acidity, leaching acidity, and volume.

(2)  The  separation  of  a  large  amount  of  uranium,  alkali  metals  and  trace  rare  earth  elements  in  uranium  ore
concentrates  eliminates  interference  of  homogeneous  ectopic  number  and  pollution  caused  by  the  uranium
during ICP-MS analysis of rare earth elements of uranium ore concentrates.

(3)  The  rare  earth  elements  in  four  uranium ore  concentrate  samples  exhibit  different  distribution  patterns,  which
indicated that they can be used to trace the geological source of uranium ore concentrates.

ABSTRACT： The  distribution  pattern  of  rare  earth  elements  (REEs)  in  uranium  ore  concentrates  (UOC)  is  an
important  fingerprint  information  for  geological  source  tracing  in  nuclear  forensics.  It  is  particularly  important  to
accurately determine the content of rare earth elements in UOC. Because of the large amount of the uranium matrix
effect,  the  ionization  efficiency  of  rare  earth  elements  is  low  when  determined  by  ICP-MS,  and  the  results  are
significantly low. It is most important to remove the uranium matrix for accurately determining rare earth elements
in UOC. A rapid separation method for rare earth elements in UOC by study of experimental conditions of Eichrom
TRU resin, such as equilibrium solution acidity of column, adsorption acidity, leaching acidity and volume of rare
earth  elements  is  established.  The content  of  uranium in  eluent  is  lower  than ng/kg,  the  recovery of  REEs ranges
from 88.3% to 104.0%, and the detection limit of REEs through ICP-MS analysis is from 0.001μg/kg to 0.190μg/kg
after the separation of uranium and rare earth elements in UOC by TRU Resin. This method is used to determine the
standard  material  GBW04205  for  uranium  ore,  and  the  measured  values  are  consistent  with  the  standard  values.
Further analysis of four samples of UOC from different sources shows that the method can accurately determine the
rare  earth  elements  in  UOC.  The  established  distribution  pattern  of  rare  earth  elements  is  effective  for  the
geographical traceability of UOC nuclear forensics.
KEY WORDS： nuclear forensics；uranium ore concentrates；Eichrom TRU resin；rare earth elements； inductively
coupled plasma-mass spectrometry
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