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Abstract Gan-Hang uranium metallogenic belt is the largest volcanic-type uranium metallogenic belt in China. The Dachayuan
( No. 661) uranium deposit，one of the most important uranium deposits in the Dazhou uranium orefield，is located in the eastern part
of Gan-Hang uranium metallogenic belt，with the orebodies existent in the Late Mesozoic rhyolite of Jiuliping Formation，Moshishan
Group. In order to define the source of metallogenic matter at the Dachayuan uranium deposit，C，O，Sr and Nd isotopic compositions
of hydrothermal minerals ( including fluorite，calcite ) associated with uranium mineralization were systematically analyzed in this
paper. The results show that the mineralizer ∑CO2 in the ore-forming fluid was mainly derived from the mantle，and partly from the
marble of Chencai Group or the sedimentary carbonate; the post-mineralization calcites have the similar carbon isotopic compositions
with the marble of Chencai Group or the sedimentary carbonate，indicating the main contribution of crust-derived carbonate rock. A
quantitative mode simulated for the formation of calcites shows that the mineralizer ∑CO2 in metallogenic fluid mainly occurs in the
form of HCO3

－ ，and the degasification of CO2 is the main precipitation mechanism of calcite. The Sr and Nd isotopic compositions of
gangue minerals in different stages are similar and fall in a narrow range，indicating a uniform and homogenous origin of Sr and Nd
isotopes. In comparison with that of metamorphite from Chencai Group and volcanic rocks from Moshishan Group，the compositions of
Sr and Nd isotopes indicate that the metallogenic matter of the Dachayuan uranium deposit may be mainly derived from crust，and the
Nd isotopic composition further shows that the ore material might come from the rhyolite of the Jiuliping Formation. The CO2-rich fluid
that formed by the lithospheric extension，can leach the ore-forming matters from crust-derived rocks ( especially the uranium-rich
volcanics) during the rising process，and finally uranium precipitated in the favorable position through the degasification of CO2.
Key words C-O and Sr-Nd isotopes; Ore-forming material sources; Dachayuan ( No. 661) uranium deposit; Gan-Hang uranium
metallogenic belt

* 本文受国家重点基础研究发展规划项目( 2007CB411408) 、国家自然科学基金项目( 40634020 ) 和中核集团集中研发项目( LTD1603 ) 联

合资助．
第一作者简介: 田建吉，男，1981 年生，博士，高级工程师，从事铀矿地质、地球化学研究，E-mail: tianjj81@ sina． com



摘 要 赣杭铀成矿带是我国最大的火山岩型铀成矿带，大茶园( 661) 铀矿床是该成矿带东段最重要的火山岩型铀矿床，

矿体赋存于晚中生代磨石山群九里坪组流纹岩中。为探讨该铀矿床成矿物质来源，对采自大茶园铀矿床中的脉石矿物开展

了系统的 C-O 和 Sr-Nd 同位素研究。结果表明，成矿流体中矿化剂∑CO2 主要来源于地幔，部分来自于基底大理岩或沉积碳

酸盐岩碳; 成矿期后方解石碳同位素组成靠近基底大理岩或沉积碳酸盐岩组成，可能主要为壳源碳酸盐岩的贡献; 成矿期流

体中∑CO2 以 HCO3
－ 为主，CO2 去气作用为方解石沉淀形成的主要机制。成矿期不同阶段方解石与萤石的 Sr、Nd 同位素组

成没有明显差别且变化较小，显示矿床中脉石矿物的同源性。通过与基底陈蔡群变质岩和盖层火山岩的 Sr、Nd 同位素组成对

比发现，成矿期萤石与盖层火山岩具有类似的 Sr 同位素组成，表明大茶园铀矿床成矿物质以壳源为主，主要来自于赋矿火山

岩，而 Nd 同位素进一步表明成矿物质可能来源于赋矿的流纹岩。岩石圈伸展控制着富 CO2 热液的形成，富 CO2 热液在上升

过程中萃取壳源( 尤其是富铀火山岩) 中成矿物质，并在有利的成矿部位通过 CO2 去气作用导致铀沉淀成矿。
关键词 C-O 和 Sr-Nd 同位素; 成矿物质来源; 大茶园( 661) 铀矿床; 赣杭铀成矿带

中图法分类号 P597. 2; P619. 14

赣杭铀成矿带为我国最大的火山岩型铀成矿带，带内产

有相山、盛源和大洲三个铀矿田，包括数十个铀矿床，数百个

铀矿点。大洲铀矿田位于赣杭铀成矿带东段，矿田内产出有

大茶园( 661) 、雷公殿( 663) 、王贵寺( 664) 和白西坑( 665) 四

个铀矿床和一系列铀矿点、铀异常点，显示了良好的铀成矿

前景，成为赣杭铀成矿带上重要的产铀区段。大茶园铀矿床

是我国发现最早、产在流纹岩中的典型火山岩型矿床之一

( 章邦桐等，1992) ，是火山岩型层间破碎带亚型的典型代表

( 蔡煜琦等，2015) ，在矿床式研究中被称为“大茶园式”( 方

锡珩，2009) 。前人研究工作主要集中在矿床地质特征和控

矿因素( 刘惠三，1986) 、成矿地质条件( 周家志，1989) 以及

蚀变和绿色层成因( 杨流顺，1987; 章邦桐等，1992 ) 等方

面，这些研究是随着矿床勘探和前期开采过程进行的，对找

矿勘探和资源量的查明起到了非常重要的指导作用。近年

来，针对该矿床赋矿流纹岩时代和成因( Yang et al． ，2013) 、
成矿时代和成矿流体来源( 田建吉等，2010a，b) 以及构造应

力场与铀成矿( 惠小朝等，2012) 等方面进行了较为深入的

研究。然而，与赣杭铀成矿带西段相山矿田内各矿床相比，

大洲矿田内大茶园矿床研究程度明显较低，针对该矿床成矿

物质来源研究较少。

成矿流体和成矿物质( 包括矿化剂) 来源是研究矿床成

因的关键，对探索成矿过程并建立合理的成矿模式、指导找

矿具有重要意义。同位素地球化学研究是示踪成矿物质和

成矿流体来源的重要手段( Hu et al． ，2009; 高雪和孟健寅，

2017; Zhou et al． ，2018) 。热液方解石的 C-O 同位素组成是

示踪成矿 流 体 中 CO2 来 源 的 有 效 方 法 ( Ｒye and Ohmoto，

1974; 刘 家 军 等，2004; Ｒelvas et al． ，2006; 商 朋 强 等，

2006; 张国全等，2008; 周家喜等，2012; Hu et al． ，2017) ，

并能反映成矿流体的热力学演化过程( Spangenberg et al． ，

1996; Choi et al． ，2003) 。含钙脉石矿物( 方解石、白云石和

萤石等) 是许多热液矿床比较常见的脉石矿物，含钙脉石矿

物 Sr-Nd 同位素组成在探讨成矿流体和物质来源方面得到

了广泛 应 用 ( Simonetti and Bell，1995; Peng et al． ，2003;

Jiang et al． ，2006; 商朋强等，2012) 。大茶园铀矿床是赣杭

成矿带东段最重要的火山岩型热液铀矿床，含钙矿物( 方解

石和萤石) 不仅是该矿床中主要脉石矿物，且在空间上与矿

体、矿石矿物存在紧密共生关系。因此，开展含钙脉石矿物

相关的研究可以增强对该区铀矿床成因的认识。本文系统

分析了大茶园铀矿床中相关脉石矿物的 C-O 和 Sr-Nd 同位

素组成，结合前人的 S 和 Pb 同位素研究成果，系统探讨了该

矿床成矿流体中的矿化剂和成矿物质来源。

1 矿床地质特征

大茶园铀矿床位于赣杭构造火山岩铀成矿带东段大洲-
芙蓉山铀成矿亚带大洲火山断陷盆地北缘的大洲铀矿田内。
矿田定位于江山-绍兴断裂带和北北东向雷公殿-大茶园基底

断裂的复合部位的南东侧( 图 1 ) 。江山-绍兴深断裂是中国

东部一条非常重要的一级大地构造单元的分界线，其北区属

扬子地台，南区属华南加里东褶皱系。
矿床构造较为简单，总体是由一个火山旋回组成的单斜

层，被多条北西西向断层所切割，自北向南呈阶梯状陷落。
矿区内出露地层主要有基底地层、火山岩系地层和盖层。基

底地层主要是前寒武系基底陈蔡群黑云母石英片岩、绢云母

片岩、角闪斜长片岩。火山岩地层为下白垩统磨石山群茶湾

组和九里坪组火山碎屑岩及熔岩( 锆石 SHＲIMP U-Pb 年龄

127. 3Ma，Yang et al． ，2013) 。火山熔岩具有明显的分相性，

由流纹岩和“绿色层”组成，绿色层由凝灰岩或沉凝灰岩及部

分顶底板相流纹岩，经伊利石、蒙脱石化等蚀变而形成。含

矿层为九里坪组第一、二、三层流纹岩，其中第三层流纹岩中

矿体最为发育。铀矿体明显受“绿色层”控制，铀矿化分布于

流纹岩层顶部相和中间相，在上覆绿色层底板 0 ～ 12m 范围

内。矿体产状与绿色层或流纹岩顶板一致。矿体呈平缓的

层状、似层状、透镜状产出，规模较大。在北北东向断层与北

西西向断层交叉处，常见矿化富集部位，其矿体呈巢状、瘤状

产出，一般规模较小。
矿石呈浸染状、细脉浸染状、网脉状和角砾状构造，铀以

单矿物及吸附分散状态存在。铀矿物有沥青铀矿、铀黑等。
沥青铀矿呈显微、超显微粒状、球粒状。伴生金属矿物主要

有黄铁矿、赤铁矿，还有极少量的方铅矿、闪锌矿、辉钼矿等。
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图 1 大茶园铀矿床区域地质略图( a) 及研究区大地构造位置略图( b) ( 据张星蒲，1999; 毛孟才，2004 修改)

1-一级大地构造单元界线; 2-二级构造单元界线; 3-赣杭构造带范围; 4-省界线; 5-工作区范围; 6-晚白垩-第三纪红盆地层; 7-九里坪组流纹

岩; 8-茶湾组凝灰岩、熔结凝灰岩夹凝灰质砂岩; 9-高坞组和大爽组凝灰岩、熔结凝灰岩; 10-古生界-元古界混合岩、变质岩; 11-前寒武系陈蔡

群变质岩; 12-花岗斑岩; 13-断层; 14-地层界线; 15-矿床及编号

Fig． 1 Geological sketch map of the Dachayuan uranium deposit ( a) and tectonic location of the district ( b) ( modified after
Zhang，1999; Mao，2004)

脉石矿物主要有玉髓、萤石和方解石。围岩蚀变在区域上以

水云母化为其特征，形成可作为找矿标志的绿色层。近矿围

岩蚀变有赤铁矿化、硅化、黄铁矿化、萤石化、迪开石化、水云

母化及碳酸盐化。赤铁矿化、硅化和萤石化与矿化关系最为

密切。

2 样品采集与分析方法

萤石和方解石是大茶园铀矿床中重要的脉石矿物。研

究的样品采自井下各个中段的坑道或采场中。
根据野外地质特征、镜下特征及其与铀成矿关系，可将

脉石矿物分为不同的阶段。其中萤石可分为成矿期早阶段、
成矿期中晚阶段和成矿期晚阶段。成矿期早阶段的萤石为

紫色、紫黑色，呈斑点状、斑团状或脉状分布在矿石中( 图 2a-
c) ，电子探针背散射图像中可见脉状萤石与沥青铀矿共生;

成矿期中晚阶段萤石为蓝色、浅蓝色，呈团块状与紫黑色萤

石伴生，较晚结晶形成或与成矿期晚阶段方解石共生 ( 图

2d) ; 成矿期晚阶段萤石为浅色或无色，呈团块状产出于矿石

和蚀变流纹岩中( 图 2e) 。方解石可分为成矿期早阶段、成

矿期晚阶段和成矿期后三种。成矿期早阶段方解石为浅肉

红色、粉红色，呈脉状分布在矿体中，或充填于含矿断裂中

( 图 2f) ; 成矿期晚阶段方解石为浅粉色、白色或无色，呈团块

状或片状分布于矿体中和流纹岩的空洞中( 图 2d，g，h) ; 成

矿期后方解石为米黄色，呈脉状分布于矿体和流纹岩中，该

期方解石中胶结早期的含微晶石英脉赤铁矿化矿石角砾( 图

2i) ，为成矿期后热液产物。

脉石矿物样品经粉碎至( 20 ～ 60 目) ，在显微镜下挑纯，

用玛瑙研钵磨至 200 目。碳酸盐的 C、O 同位素组成分析在

中国地质科学院矿产资源研究所完成。分析采用 100%磷酸

法，质谱计型号为 MAT 251 EM，分析精密度 ± 0. 2‰。分析

结果 δ13C 以 PDB 为标准，δ18 O 以 SMOW 为标准。Sr、Nd 同

位素样品的化学分离和同位素比值测定在中国科学院地质

与地球物理研究所固体同位素地球化学实验室完成，测量仪

器为 德 国 Finnigan 公 司 MAT-262 热 电 离 质 谱 计。采 用
146Nd /144Nd = 0. 7219 和86 Sr / 88 Sr = 0. 1194 校正测得的 Nd 和

Sr 同位素比值。Ｒb-Sr 和 Sm-Nd 的全流程本底分别为 100pg

和 50pg 左右。浓度( 或147 Sm /144Nd 和87Ｒb /86 Sr 比值) 误差小

于 0. 5%。测定国际标样 La Jolla 和 BCＲ-1 的143 Nd /144 Nd 分

别为 0. 5118656 ± 12 ( 2σ) 和 0. 512643 ± 8 ( 2σ) ; NBS987 的
87 Sr / 86 Sr 为 0. 710270 ± 15( 2σ) 。

3 测试结果

3. 1 C、O 同位素

大茶园铀矿床热液方解石 C、O 同位素组成分析结果见
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图 2 大茶园铀矿床不同阶段脉石矿物产出特征
( a-c) 成矿期早阶段紫色、紫黑色萤石，呈斑点状、斑团状或脉状产出; ( d) 成矿期中晚阶段蓝色、浅蓝色萤石，与成矿晚期方解石共生; ( e) 成

矿期晚阶段浅色或无色萤石，呈团块状产出; ( f) 成矿期早阶段浅肉红色、粉红色方解石，呈脉状产出; ( g、h) 成矿期晚阶段浅粉色、白色或无

色方解石，呈团块状或片状产出; ( i) 成矿期后米黄色方解石，呈脉状产出，胶结早期的含微晶石英脉赤铁矿化矿石角砾

Fig． 2 Characteristics of gangue minerals in different stages from the Dachayuan uranium deposit

表 1 和 图 3。成 矿 期 方 解 石 δ13 CPDB 和 δ18 OSMOW 分 别 为

－ 4. 2‰ ～ － 2. 2‰ ( 平均 － 2. 9‰) 和 + 10. 2‰ ～ + 14. 8‰
( 平均 + 11. 9‰) ，明显低于海相碳酸盐岩的 C、O 同位素组

成，而略高于岩浆来源碳或幔源碳，相对变化较小，与许多热

液矿床中形成的碳酸盐类似( Ｒye and Ohmoto，1974) 。其中

成矿期早阶段方解石具有更加稳定的 C、O 同位素比值，二者

变化很小。其 δ13CPDB和 δ18OSMOW值分别为 － 2. 9‰ ～ － 2. 2‰
( 平均 － 2. 4‰) 和 + 11. 1‰ ～ + 12. 3‰( 平均 + 11. 7‰) ( 图

3) 。相对成矿期早阶段方解石，成矿期晚阶段方解石具有稍

低的 δ13C 同位素组成和较宽的 δ18 O 值变化范围，其 δ13 CPDB

= － 4. 2‰ ～ － 2. 5‰，平均 － 3. 4‰，C 同位素组成比较稳定;

δ18OSMOW = + 10. 2‰ ～ + 14. 8‰，平均 + 12. 1‰，O 同位素相

对较分散，分馏比较明显。从成矿期早阶段到成矿期晚阶

段，δ13CPDB值有逐渐降低的趋势，而 δ18 OSMOW 有略增高的趋

势，在 δ18O-δ13C 图解( 图 3) 中，总体呈近水平弱负相关分布。
成矿期后方解石的 δ13 CPDB 和 δ18 OSMOW 变化范围分别为

－ 1. 5‰ ～ － 1. 0‰ ( 平均 － 1. 2‰) 和 + 13. 9‰ ～ + 14. 8‰
( 平均 + 14. 3‰) ，其同位素组成稳定，但 C、O 同位素组成相

图 3 大茶园铀矿床方解石 δ18 O-δ13 C 图解( 底图据刘家军

等，2004)

陈蔡群变质岩中大理岩范围据徐步台，1988

Fig． 3 δ18O vs. δ13 C diagram of calcites from the Dachayuan
uranium deposit ( base map after Liu et al． ，2004)
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表 1 大茶园铀矿床方解石 C、O 同位素组成

Table 1 C and O isotopic compositions of calcites from the Dachayuan uranium deposit

样品号 期次 位置 特征 δ13 CPDB ( ‰) δ18OSMOW ( ‰)

661-4
661-7
661-14
661-49-2
661-52
661-53-1
661-53-2
D-13
D-15

DCY-15
DCY-16
DCY-17
DCY-18
DCY-23

成矿
期早
阶段

矿床第三层矿体平巷中 肉红色脉状 － 2. 2 + 12. 0
矿床第三层矿体平巷中 肉红色脉状 － 2. 4 + 11. 3
矿床第三层矿体平巷中 粉红色脉状 － 2. 4 + 11. 8

－ 135-4 采场附近流纹岩空洞 浅粉色片状 － 2. 9 + 11. 2
－ 135-1 号采场矿体断层中 肉红色-浅粉色脉状 － 2. 2 + 12. 3
－ 135-1 号采场矿体中 肉红色脉状 － 2. 4 + 11. 6
－ 135-1 号采场矿体中 粉红色脉状 － 2. 6 + 11. 5

矿床第三层矿体平巷中 肉红色脉状 － 2. 5 + 11. 4
矿床第三层矿体平巷中 肉红色脉状 － 2. 3 + 11. 8

－ 15m 中段斜坡道 肉红色脉状 － 2. 6 + 12. 0
－ 15m 中段斜坡道 肉红色脉状 － 2. 5 + 12. 0
－ 15m 中段斜坡道 肉红色脉状 － 2. 3 + 12. 1
－ 15m 中段斜坡道 肉红色脉状 － 2. 2 + 11. 9
－ 135-2 采场矿体中 肉红色脉状 － 2. 7 + 11. 1

661-13
661-15
661-18
661-36
661-41
661-48
661-49-1
661-50
661-51
D-03
D-04

DCY-23-4

成矿
期晚
阶段

矿床第三层矿体平巷中 白色团块状 － 3. 0 + 11. 6
矿床第三层矿体平巷中 白色团块状 － 3. 5 + 12. 2
矿床第三层矿体平巷中 白色团块状 － 3. 7 + 12. 1
矿床第三层矿体平巷中 白色团块状 － 3. 4 + 10. 2
矿床第三层矿体平巷中 白色团块状 － 3. 6 + 13. 9

335-1 采场 浅色脉 /板状 － 3. 6 + 10. 8
－ 135-4 采场附近流纹岩空洞 白色片状 － 3. 2 + 14. 8

－ 15 中段斜坡道 白色脉状 － 4. 2 + 12. 0
10m 中段 白色脉状 － 3. 3 + 11. 9

绿色层石泡中 无色-白色团块状 － 2. 5 + 12. 0
第三绿色层石泡中 无色-白色团块状 － 3. 8 + 10. 7
－ 135-2 采场矿体中 白色团块状 － 3. 1 + 12. 7

661-02
661-05
661-17
D-17-1

成矿
期后

矿床第三层矿体平巷中 米黄色网脉状

－ 1. 3 + 14. 8
－ 1. 0 + 13. 9
－ 1. 1 + 14. 4
－ 1. 5 + 13. 9

比成矿早期和成矿晚期方解石明显增高，同位素组成向沉积

碳酸盐岩碳、氧同位素组成靠近，尤其与陈蔡群变质岩中大

理岩夹层碳、氧同位素组成接近( 徐步台，1988) 。

3. 2 Sr、Nd 同位素

本次研究共测试了 9 件方解石和 9 件萤石的 Ｒb-Sr 同位

素组成以及 8 件萤石的 Sm-Nd 同位素组成，测试及计算结果

列于表 2，表中同时收集了 3 个 Sr、Nd 同位素组成齐全的九

里坪组流纹岩样品结果。( 87 Sr / 86 Sr) i 代表计算的初始锶同

位素组成。t2DM代表采用两阶段 Nd 模式参数计算的模式年

龄。计算时采用的初始参数为 λＲb = 1. 42 × 10 －11 a － 1、λSm =

6. 54 × 10 －12 a － 1，t 为成矿年龄，按成矿年龄 109Ma 取值( 田

建吉等，2010a) 。
大茶园铀矿床方解石中 Sr 含量高( 342. 2 × 10 －6 ～ 1394

× 10 －6，平均 638 × 10 －6 ) ，Ｒb 含量很低( 0. 19 × 10 －6 ～ 1. 25
× 10 －6 ) ，方解石中 Ｒb /Sr 比值很小。因此，方解石的87 Sr /
86 Sr可视为其沉淀时成矿流体的 Sr 初始同位素组成。本矿

床萤石中 Sr 含量相对较低( 25. 58 × 10 －6 ～ 71. 43 × 10 －6 ) ，明

显低于赣杭铀成矿带西部相山矿田中萤石的 Sr 含量( 范洪

海等，2001 ) ，Ｒb 含 量 则 相 对 较 高 ( 0. 40 × 10 －6 ～ 5. 36 ×
10 －6 ) ，样品 Ｒb /Sr 比值较高( 0. 006 ～ 0. 136) ，需要对萤石 Sr
同位素进行校正。成矿期早阶段和成矿期晚阶段方解石 Sr
同位素组成类似，( 87 Sr / 86 Sr) i 为 0. 711635 ～ 0. 712720; 成矿

期后 方 解 石 Sr 同 位 素 比 值 略 有 降 低，( 87 Sr / 86 Sr ) i 为

0. 709417 ～ 0. 709512。成矿期早阶段、成矿期中晚阶段和成

矿期晚阶段萤石 Sr 同位素组成比较稳定，变化不大，( 87 Sr /
86 Sr) i 分别为 0. 71181 ～ 0. 714124、0. 711213 ～ 0. 712955 和

0. 711803，从早到晚略有降低。
大茶园铀矿床成矿期萤石 Sm、Nd 含量分别为 0. 646 ×

10 －6 ～ 3. 755 × 10 －6 ( 平 均 2. 205 × 10 －6 ) 、1. 456 × 10 －6 ～
9. 460 × 10 －6 ( 平均 7. 281 × 10 －6 ) ，低于赣杭铀成矿带西部相

山矿田中萤石的 Sm、Nd 含量( 范洪海等，2001 ) 。该矿床成

矿期萤石的147 Sm /144 Nd 和143 Nd /144 Nd 比值分别为 0. 1216 ～
0. 2681 ( 平 均 0. 1917 ) 和 0. 512210 ～ 0. 512358 ( 平 均

0. 512274) 。
同一矿床中方解石与萤石的 Sr、Nd 同位素组成没有明
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显差别，不同产状不同阶段的脉石矿物同位素也没有明显差

异，显示矿床中这些脉石矿物的同源性。

4 讨论

4. 1 矿化剂∑CO2 来源、C-O 同位素演化和方解石沉淀机制

4. 1. 1 矿化剂∑CO2 来源

方解石的形成要求流体中必须有氧化的含碳物种，例如

CO2、H2CO3、HCO3
－ 和 CO3

2 － ，可以统称为∑CO2。在各种挥

发份中，H2O、CO2 在铀和金成矿过程及之后的演化中均可发

挥重要作用，与游离水不同的是，游离 CO2 有随深度加大而

增高的趋势( 涂光炽，1996) 。下地壳和地幔流体中均存在

富 CO2 的流体，这种深部存在并广泛分布的 CO2 对成矿物质

迁移富集无疑会起到重要作用。在成矿热液中，铀主要以络

离子形式存在和迁移( Cuney，1978; Leroy，1978; 章邦桐等，

1990; Hu et al． ，1993，2008; Ｒuzicka，1993; 胡 瑞 忠 等，

2015) 。由于铀在纯热水中的溶解度十分有限，有铀源岩石、
断裂、热水并不能形成含铀热液，不含足量∑CO2 的热水在

铀源体之 间 断 裂 系 统 中 的 循 环 是 无 效 循 环，热 液 在 富 含

∑CO2之后铀才可能从铀源体中大量转移到热液中来，矿化

剂是联系铀源和含铀热液的桥梁( Hu et al． ，2008，2009 ) 。
因此矿化剂来源问题是制约铀矿成因的关键因素。在成矿

热液所处的物理化学条件下，热液中迁移铀最有效的矿化剂

是∑CO2，在铀矿形成过程中起着重要的控制作用。世界各

地含铀热液中各主要组分含量的统计结果表明∑CO2 与

UO2
2 + 络合能力远高于其它阴离子，∑CO2 是含铀热液中的

重要组分之一。热液成因矿物石英中流体包裹体成分测试

结果也证实含铀热液的∑CO2 很高( 张祖还，1984 ) 。本矿

床中普遍可见赤铁矿与方解石共生，说明成矿热液具有相对

氧化的性质，热液中的碳应主要以∑CO2 形式存在。章邦桐

( 1992) 对大茶园矿床矿石包裹体成分的测定及计算结果表

明，铀在成矿流体中主要以碳酸合铀酰离子形式存在，并指

出导致其解体沉淀与 CO2 去气作用有关。因此，大茶园铀矿

的形成过程与矿化剂∑CO2 密切相关。
对于火山岩型铀矿的矿化剂来源，目前有几种认识: ( 1)

矿化剂 是 主 要 来 自 于 深 部 过 渡 岩 浆 室 分 异 的 原 生 流 体

( Chen，1981) 或酸性岩浆发生带( 王传文，1983 ) ; ( 2 ) 来自

于地幔排气作用( Hu et al． ，1993; 邓平等，2003; 胡瑞忠

等，2004) ; ( 3 ) 来 自 于 围 岩，包 括 火 成 岩 石 和 碳 酸 盐 岩

( Ｒuzicka，1993; 孙占学，2004) 。大茶园铀矿床矿化剂来源

问题，未见前人研究。碳同位素组成是示踪成矿流体中 CO2

来源的有效方法。通常成矿热液中碳有三种可能来源: 岩

浆-地幔源、沉积碳酸盐岩以及各类岩石中的有机碳( 沈渭

洲，1987) 。Taylor et al． ( 1967) 确定的原生碳酸岩碳同位素

组成为 － 8‰ ～ － 4‰，但大量研究表明幔源碳酸岩碳同位素

组成常超出此范围，δ13 CPDB 值可在 － 9‰ ～ － 1‰之间变化

( Deines and Gold， 1973; Sheppard and Dawson， 1975;

Kerrich，1990) 。当岩浆去气发生同位素分馏时，δ13CPDB值可

高达 － 2. 5‰( Javoy et al． ，1986) 。海相沉积碳酸盐岩的 δ13C
值变化范围很小，－ 2‰ ～ + 2‰，平均 0 ±‰，淡水沉积碳酸

盐比同类海相岩石亏损13C，δ13C 平均值为 － 4. 93‰ ± 2. 75‰
( Keith and Weber，1964) 。本区出露地层主要为前寒武系变

质岩和下白垩统火山岩盖层，其中变质岩中夹多层大理岩，

浙东南局部地区磨石山群火山岩中亦可见少量沉积碳酸盐

薄层( 李长江和蒋叙良，1989) 。研究表明，陈蔡群大理岩夹

层仍具有海相沉积碳酸盐岩的 C、O 同位素组成特征，其

δ13CPDB为 － 0. 55‰ ～ + 2. 62‰，平 均 + 1. 00‰; δ18 OSMOW 为

+ 17. 89‰ ～ + 24. 94‰，平均 + 20. 33‰( 徐步台，1988) 。有

机碳 δ13C 值变化较大，平均在 － 25‰左右( Faure，1986) 。
由于矿床中矿物共生组合简单，既无高氧逸度条件下形

成的重晶石，也无低氧逸度条件下形成的石墨和磁黄铁矿，

因此方解石的碳同位素比值可近似代表成矿热液的碳同位

素组成( Ohmoto，1972) 。本次研究中方解石的 δ13 C 值变化

范围较窄，且碳同位素组成明显大于有机质的碳同位素组

成，故可以排除有机质碳为方解石提供主要碳的可能性。由

表 1、图 3 数据可以看出，矿床内成矿期方解石碳同位素组成

总体位于幔源碳同位素范围内，但相对偏高; 成矿期后方解

石碳同位素组成靠近沉积碳酸盐岩和陈蔡群大理岩碳同位

素组成。
为了清晰展示本区碳酸盐碳同位素来源，在 δ18 O-δ13 C

图解( 图 3) 中，给出了流体中 CO2 的几大来源。由图可知，

成矿期方解石 C、O 同位素组成均低于沉积碳酸盐岩的组成，

但高于原生碳酸岩 C、O 同位素组成。落在沉积碳酸盐岩和

原生碳酸岩碳同位素组成之间，且成矿期方解石主要靠近地

幔多相体系 C、O 同位素组成位置，成矿期后方解石靠近陈蔡

群变质岩中大理岩夹层同位素组成。表明成矿期流体中碳

可能主要来自于地幔，但由于相对偏高，推测在幔源 CO2 加

入前，循环大气降水溶解了部分沉积碳酸盐岩或基底陈蔡群

大理岩中的碳，从而造成幔源 CO2 加入后其碳同位素组成偏

高; 而成矿期后流体中碳则可能主要来自基底变质岩中大理

岩夹层。
虽然岩浆碳与幔源碳具有相似的同位素组成，且浙东火

山岩中碳 酸 盐 的 δ13 C 值 ( － 3. 9‰ ～ － 3. 0‰，碳 含 量 为

0. 36% ～ 0. 40%，赵子福等，2000) 也与本文所测值相似，但

作者认为其中的矿化剂不可能主要来自火山岩，理由如下:

( 1) CO2 在硅酸盐熔体中的溶解度随熔体酸性度增高而

降低，长英质岩石中的 CO2 含量远较中基性岩低。富铀的酸

性岩浆演化到晚期所分异出的溶液为贫 CO2 的溶液( 金景福

和胡瑞忠，1987; Hu et al． ，1993) 。如华南花岗岩浆分异出

的岩浆流体明显贫 CO2 和 HCO3 － ( 戚华文和胡瑞忠，2000) ;

矿区流纹岩裂变径迹铀分析发现( 高必娥和王兴无，1991) ，

流纹岩包裹体中铀含量与全岩的铀含量一致，表明岩浆活动

晚期可能未分异出富铀的流体。因此岩浆活动晚期也不可

能分异出富 CO2 的流体。
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( 2) 本矿床铀成矿与岩石圈伸展作用具有密切的时空关

系，其成矿时代( 107 ～ 110Ma) 并不伴随酸性火山岩浆活动

( 127Ma) 而进行( 有 17 ～ 20Myr 的矿岩时差) ，而与拉张期形

成的断陷红盆及其玄武岩夹层和大量的基性岩浆活动时代

( ～ 110Ma) 具有明显的一致性( 田建吉等，2010a) 。
( 3) 火山岩中仅含微量碳酸盐，靠大气降水在富含裂隙

的火山岩部分循环溶解难以形成成矿所需的富矿化剂热液。
以上分析表明，该矿床成矿期矿化剂∑CO2 主要来自于

地幔，部分可能来自于壳源碳酸盐岩。成矿期后来自于壳源

碳酸盐岩碳贡献增大。华南白垩-第三纪存在多期次的岩石

圈伸展作用，伸展作用可以导致地壳浅层同地幔的贯通，对

深部 CO2 加入到在地壳浅层富铀火山岩断裂系统中循环的

贫∑CO2 热水( 主要为大气成因) 起桥梁作用。成矿期后循

环大气降水只能溶解少量壳源碳酸盐岩中的碳，不能形成富

∑CO2 的成矿流体。

4. 1. 2 C-O 同位素演化和方解石沉淀机制

热液方解石的 C、O 同位素组成，除与矿物沉淀温度、热
液流体和围岩的同位素组成有关，还与热液中溶解碳的种类

以及方解石形成的地球化学过程相关( Zheng，1990; Zheng
and Hoefs，1993; 郑永飞，2001) ，导致方解石 C、O 同位素组

成数据点在 δ18 O-δ13 C 图中呈不同的线型分布型式( 图 4 ) 。
因此，根据 C、O 同位素体系的理论模式，通过假设合理的模

式参数可以对方解石的 C、O 同位素组成进行定量模拟，将实

测数据与理论模型相比，依据热液方解石碳、氧同位素组成

范围和数据点的分布趋势，可以推断对应的成矿地球化学过

程，确定热液流体的碳、氧同位素组成及其对应源区( 郑永

飞，2001) 。

图 4 大茶园铀矿床成矿期方解石沉淀的 CO2 去气模式

图例中数字代表去气 CO2 所占的碳摩尔分数; 假定初始流体 C、

O 同位素初始值分别为 － 5‰( PDB) 和 + 5‰( SMOW)

Fig． 4 The CO2 degassing model of calcite precipitation

from the ore-forming fluid in the Dachayuan uranium deposit

热液流体中方解石的溶解度随温度的降低而增加，在封

闭体系中，单纯的冷却不能使方解石从热液流体中沉淀出来

( Zheng，1990 ) 。研 究 表 明，热 液 方 解 石 沉 淀 机 制 主 要 有

( Zheng，1990; Zheng and Hoefs，1993; 郑永飞，2001) : ( 1 )

流体的混合作用; ( 2) CO2 脱气作用; ( 3) 流体与围岩之间的

水-岩反应。成矿期方解石 C、O 同位素变化较小，流体的混

合作用不应是影响方解石沉淀的主要因素。目前尚未观察

到自然界热液方解石 C、O 同位素组成服从流体混合模式

( 郑永飞，2001 ) 。赋矿火山岩的碳酸盐含量甚微( 赵子福

等，2000) ，水-岩反应虽然可以改变流体的同位素组成，却无

法使其中方解石达到饱和而沉淀。镜下观察虽未发现有流

体沸腾的迹象，但不能排除 CO2 的缓慢丢失，当 CO2 从流体

中丢失时，溶液 pH 值升高，方解石变得饱和，就会引起方解

石沉淀。章邦桐( 1992) 对大茶园矿床矿石包裹体成分的测

定及计算结果表明，铀在成矿流体中主要以碳酸合铀酰离子

形式存在，导致其解体沉淀与 CO2 去气作用有关。因此，大

茶园铀 矿 床 中 热 液 方 解 石 的 形 成 可 能 主 要 与 热 液 去 气

( CO2 ) 作用有关，可以按照 CO2 去气模式对该矿床中成矿期

方解石 C、O 同位素进行模拟计算。
成矿期早阶段方解石 C、O 同位素变化较小且集中，成矿

期晚阶段方解石具有稍低的 δ13 C 同位素组成和较宽的 δ18 O
值变化范围，从成矿期早阶段到成矿期晚阶段，δ13 CPDB 值有

逐渐降低、δ18 OSMOW 增高的趋势，且其 δ13 C 值比 δ18 O 值变化

小。当流体中溶解碳以 HCO3
－ 为主时，在 CO2 去气和温度

下降条件下沉淀的方解石具有类似的特征( Zheng，1990 ) 。
因此，以 HCO3

－ 作为主要的溶解碳物种，假定初始流体的 C、
O 同位素组成分别为 － 5‰和 + 5‰，取去气 CO2 占热液全碳

( 0. 05 ～ 0. 3) 和全氧( 0. 005 ～ 0. 03 ) 的不同摩尔分数，采用

Zheng ( 1990) 瑞利模型计算公式进行模拟，计算热液方解石

C、O 同位素组成随温度的变化关系。结果显示( 图 4) ，成矿

期方解石 C、O 同位素组成变化，与模拟结果中热液发生

0. 05 ～ 0. 2 摩尔分数 CO2 去气时沉淀的方解石相一致。模

拟的成矿期方解石数据点落在 150 ～ 250℃温度范围，成矿期

早阶段方解石数据点位置落在温度相对较高位置，与流体包

裹体测温结果基本一致( 100 ～ 250℃，田建吉等，2010b) ，反

映定量模拟中的各种假设是基本合理的。因此，成矿期流体

的 C、O 同位素组成分别为: δ13 C = － 5‰和 δ18 O = + 5‰。与

前述成矿期矿化剂主要为地幔来源一致。

4. 2 Sr-Nd 同位素对成矿物质来源的约束

含钙脉石矿物是热液矿床中常见的脉石矿物，含钙脉石

矿物的 Sr-Nd 同位素组成在探讨成矿流体和物质来源方面

得到了广泛应用。通过对脉石矿物中 Sr、Nd 同位素组成与

矿区主要地质体的 Sr、Nd 同位素组成对比研究，可以对大茶

园铀矿床成矿物质来源进行约束。
前人对华南火山岩进行大量的 Sr、Nd 同位素研究( 陈江

峰等，1992; 薛怀民等，1996; 沈渭洲等，1999; 俞云文等，

2001) 。华东南火山岩带的87 Sr / 86 Sr 初始比值为 0. 7089 ～
0. 7122，与华南产铀花岗岩的87 Sr / 86 Sr 初始比值有明显的差

异。华南产铀花岗岩的初始比值均大于 0. 720，属硅铝壳部

分熔融的产物; 而华南火山岩的初始比值明显低于壳源值，

又明显大于幔源值( 方锡珩，2009) ，反映了强烈的壳幔相互
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作用( 徐夕生和谢昕，2005) 。浙江东南沿海地区中生代火

山-侵入杂岩的 Sr 同位素初始比值为 0. 706 ～ 0. 712 ( 王德滋

等，2000) ; 浙 东 南 磨 石 山 群 火 山 岩 的 Sr 初 始 比 值 介 于

0. 7060 ～ 0. 7108，平均为 0. 7085 ( 顾明光，2003 ) ; 磨石山群

火山岩夹 层 中 可 见 薄 层、透 镜 状 灰 岩，其 Sr 初 始 比 值 为

0. 7085 ～ 0. 7108( 李长江和蒋叙良，1989 ) 。以上分析表明，

本区火山岩 Sr 同位素组成总体较稳定，具有壳幔混源的特

征。但不同地区火山岩 Nd 同位素组成具有差异，同一地区

不同旋回火山岩其同位素组成也不同。陈江峰等( 1992 ) 发

现磨石山群下部火山岩和上部火山岩具有不同的源区同位

素特征。大量的 Nd 同位素资料显示，以江-绍断裂为界，浙

西北和 浙 东 南 具 有 不 同 的 Nd 同 位 素 组 成 ( 俞 云 文 等，

2008) 。陈蔡群变质岩的87 Sr / 86 Sr 普遍 ＞ 0. 730 ( 邢光福和陶

奎元，1998; 邢光福等，1999 ) ，其中大理岩的87 Sr / 86 Sr 比值

较低，大多集中在 0. 7077 ～ 0. 7080 之间( 徐步台，1988 ) ，而

Nd 同位素组成变化很大，正、副变质岩具有明显差别( 章邦

桐和张祖还，1993; 沈渭洲等，1999) 。
在不同地质环境条件下，岩石中的87 Sr / 86 Sr 变化范围不

同，且87 Sr / 86 Sr 对热液蚀变和热液成矿作用非常灵敏，成矿

流体中的锶是源区锶和流经途径锶的叠加( Brannon et al． ，

1991) ，包含了源区和运移途径的信息。因此锶同位素是示

踪流体来源和流经途径的有效示踪剂。Sr 具有与 Ca 相似的

地球化学特征，Ｒb 则相反，因此含钙矿物中 Ca2 + 的晶格位置

可有限的接纳 Sr 而不接受 Ｒb( Deer et al． ，1966) ，从而具有

较高的 Sr 含量和较低的 Ｒb 含量，Ｒb 衰变形成的87 Sr 对体系

初始 Sr 同位素组成的影响极小，可以较好的保存成矿流体

本身的 Sr 同位素组成信息。从表 2 可知，同一矿床中成矿期

方解石与萤石的 Sr 同位素组成没有明显差别，不同产状不

同阶段的脉石矿物 Sr 同位素也没有明显差异，显示矿床中

这些脉石矿物的同源性。如成矿早期和成矿晚期方解石的

( 87 Sr / 86 Sr) i 为 0. 711635 ～ 0. 712720; 成矿期后方解石 Sr 同

位素比值略有降低，( 87 Sr / 86 Sr) i 为 0. 709417 ～ 0. 709512; 成

矿早期、成矿中晚期和成矿晚期萤石 Sr 同位素组成比较稳

定，变 化 不 大，( 87 Sr / 86 Sr ) i 分 别 为 0. 71181 ～ 0. 714124、
0. 711213 ～ 0. 712955 和 0. 711803，从早到晚略有降低。通过

与矿区主要地质体的 Sr 同位素组成对比发现，该矿床的
87 Sr / 86 Sr 初始比值与该区火山岩类似，而明显低于陈蔡群变

质岩，表明成矿物质可能主要来源于火山岩。Sr 属大离子亲

石元素，在流体水-岩反应过程中易于从高 Sr 值的围岩中带

出。微量元素研究表明( 未发表数据) ，矿化过程中，矿石中

Sr 含量明显增高，矿区流纹岩的 Sr 含量较低，而基底变质岩

和区域内玄武岩-辉长岩类 Sr 含量较高，因此不排除流体在

循环过程中，可能从基底陈蔡群变质岩中或基性岩石中带入

部分 Sr 元素，使成矿期成矿流体中 Sr 同位素组成略高于火

山岩。
Nd 属大离子亲石元素，在热液活动中的性质与其它稀

土元素相似。因此，脉石矿物的 Nd 同位素组成必定反映了

图 5 大茶园铀矿床 εNd ( t) -t 图解

华南元古代地壳演化域据周新民，2007

Fig． 5 εNd ( t) vs. t diagram for gangue minerals from the

Dachayuan uranium deposit

流体中稀土元素源区的同位素组成特征。根据大茶园铀矿

床中萤石 的 Nd 同 位 素 组 成 计 算 的 εNd ( t ) 值 为 － 7. 6 ～
－ 6. 5，与浙东南九里坪组具有一致的 Nd 同位素组成( 俞云

文等，2008) ; 两阶段 Nd 模式年龄 t2DM 为 1433 ～ 1529Ma( 平

均 1480Ma) ，与浙东南下火山岩系第二旋回火山岩 t2DM 年龄

统计结果完全一致 ( 1. 43 ～ 1. 52Ga，平均 1. 48Ga; 俞云文

等，2001) ，也与赣杭铀成矿带西段相山铀矿田成矿期萤石

计算的模式年龄一致( 范洪海等，2001) ，进一步表明成矿物

质可能主要来源于赋矿的流纹岩。在 εNd ( t) -t 图上，数据点

位于华南元古代地壳 Sm、Nd 同位素演化域上界线附近( 图

5) ，表明成矿物质主要为壳源; 在 εNd ( t) -( 87 Sr / 86 Sr) i 图上，

流纹岩数据点均落入第四象限内，落入华南 S 型花岗岩分布

范围内，且靠近华南 I 型花岗岩范围( 图 6) ，这与上述分析的

本区火山岩具有 S-I 过渡类型的同位素特征特征是一致的。
成矿期萤石与矿区九里坪组流纹岩具有类似的 Sr、Nd 同位

素组成，表明大茶园铀矿床成矿物质以壳源为主，主要来自

于赋矿火山岩。

前人的开展的 S、Pb 同位素研究亦显示，成矿物质来源

与赋矿火山岩密切相关。大茶园铀矿床中黄铁矿的 δ34 S 值

变化范围相对较窄，且比较接近零值( 华东地勘局 269 大队，

1984① ; 刘蓉蓉等，2018 ) ，反映来源于同一个均一化的硫

源，成矿流体中硫来源较深或来源于火成岩。大茶园铀矿床

的铅同位素研究亦表明( 田建吉等，2010c) ，矿床不同阶段

方解石具有一致的 Pb 同位素组成和较窄的变化范围，暗示

成矿过程中铅可能来自于同一的且较为均一的铅源; 通过与

基底陈蔡群变质岩和磨石山群火山岩铅同位素组成对比发

现，矿石具有与磨石山群火山岩一致的铅同位素组成和变化

趋势，表明火山岩铅为该矿床的主要铅源。
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图 6 大茶园铀矿床 εNd ( t) -( 87 Sr / 86 Sr) i 图解

I、S 型花岗岩范围据周新民，2007

Fig． 6 εNd ( t ) vs. ( 87 Sr / 86 Sr ) i diagram for gangue

minerals from the Dachayuan uranium deposit

4. 3 铀矿床成因

大茶园铀矿床位于江山-绍兴深大断裂南东旁侧的火山

断陷盆地内。矿区内北北东向断裂组发育，并与华夏系基底

部构造( 北东或北东东向) 、北西向断裂复合交汇，特别是与

江-绍断裂带的复合组成了一系列构造网络，为矿液的运移、
聚集及储存提供了良好的成矿环境; 大洲地区基底岩石成熟

度高，混合岩化作用强烈; 大洲地区中生代岩浆活动分布广、
厚度大，具有明显的火山喷发韵律和分相性，火山岩中铀含

量较高，铀主要赋存于火山基质中，易受后期热液活动改造

迁出。上述特征表明，本区具有有利的成矿条件。
华南地区存在多期次的岩石圈伸展作用，并形成了一系列

NE-NNE 向断陷盆地。地质、地球物理和地球化学研究一致表

明，这些断陷盆地是白垩纪-第三纪岩石圈伸展作用产物。赣杭

盆地即是白垩纪以来地幔上涌、地壳受强烈拉张的产物，沿此盆

地形成了我国最重要的火山岩型铀成矿带。燕山晚期沿赣杭断

裂带形成的永丰-诸暨裂陷带控制了赣杭铀成矿带铀矿床的分

布，成矿的火山盆地多数与白垩纪红盆相毗邻或重叠。大洲火

山断陷盆地紧靠白垩纪红盆，反映本区铀成矿与伸展作用密切

相关。已有的年代学结果显示，大茶园铀成矿时代并不伴随酸

性火山岩浆活动而进行( 有 17 ～ 20Myr 的矿岩时差) ，而与拉张

期形成的断陷红盆及其玄武岩夹层和大量的基性岩浆活动( 东

南沿海地区明显存在 ～110Ma的基性脉岩拉张活动) 时代具有明

显的一致性( 田建吉等，2010a)。
大茶园铀矿床成矿流体中的水主要为大气降水。成矿

期流体中的碳主要为幔源，幔源碳可能与地壳拉张和岩石圈

伸展过程中的地幔去气作用有关。伴随着区域内断陷红盆

的形成和红盆底部玄武岩的喷发，地幔排气作用中 CO2 沿江

山-绍兴断裂带及矿区次级断裂加入到大气降水深循环的流

体中。成矿期后流体因为缺少地幔排气的大量 CO2 加入，具

有与基底变质岩中大理岩类似的同位素组成特征。幔源矿

化剂在伸展构造驱动作用下上升加入到深循环贫矿化剂的

大气降水中形成富含矿化剂贫铀热液，这种富矿化剂热液浸

取围岩中的铀形成富矿化剂富铀热液; 成矿热液在上升过程

中由于压力降低、CO2 去气作用、热液性质改变等因素的综

合影响，铀被还原沉淀形成铀矿床。

5 结论

( 1) 大茶园铀矿床成矿流体中矿化剂∑CO2 主要来源于

地幔，部分碳可能来自于基底变质岩中大理岩的贡献。幔源

碳可 能 与 区 域 伸 展 作 用 有 关。成 矿 期 流 体 中∑ CO2 以

HCO3
－ 为主，CO2 去气作用为方解石沉淀形成的主要机制。

( 2) 成矿期不同阶段方解石与萤石的 Sr、Nd 同位素组成

没有明显差别且变化较小，显示矿床中脉石矿物的同源性。
通过与基底陈蔡群变质岩和盖层火山岩的 Sr、Nd 同位素组

成对比发现，成矿期萤石与盖层火山岩具有类似的 Sr 同位

素组成，表明大茶园铀矿床成矿物质以壳源为主，主要来自

于赋矿火山岩，而 Nd 同位素进一步表明成矿物质可能来源

于赋矿的流纹岩。与已有的 S、Pb 同位素研究结果一致。
( 3) 大茶园铀矿床形成与岩石圈伸展密切相关。岩石圈

伸展控制着富 CO2 热液的形成，富 CO2 热液在上升过程中萃

取壳源( 尤其是富铀火山岩) 中成矿物质，并在有利的成矿部

位通过 CO2 去气作用导致铀沉淀成矿。
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