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青岛市7Be, 210Pb和210Po大气沉降通量的测定
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摘要:运用本实验室建立的大气沉降中7Be, 210 Pb 的 C谱分析方法和210Po 的A谱分析方法,

测定了青岛大气沉降通量。结果表明,青岛市 2002 年 4~ 11 月大气沉降的7Be和210Pb 通量

平均为 1. 67 和 0. 32 Bq/ ( m2#d) ; 2004 年 5~ 9 月7Be, 210Pb 和210Po 通量平均值为 2. 15, 0. 51

和0. 083 Bq/ ( m2# d)。
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  7Be的半衰期为 54. 3 d,是宇宙射线轰击平流层

和上对流层大气中的氮和氧发生散裂反应产生

的。210Pb 的半衰期为 22. 3 a, 大气中的210 Pb 是由地

球表面的土壤和水体逸出的222 Rn 衰变产生的, 210Po

半衰期为 138 d, 大气中的210Po 是由210Pb 经210 Bi衰

变产生的。大气中的7Be, 210Pb 和210Po 3 种核素通过

干、湿沉降于陆地地表和进入海洋。

7Be, 210Pb 和210Po 均是颗粒活性核素, 可用来研

究海洋颗粒物的清除和输运。由于 3 种核素来自大

气,所以可以用来研究上层海洋与大气的交换。

国外对7Be和210Pb大气沉降通量进行了较多的

研究[1~ 9] ,国内有关这方面的报道还很少, 钱江初

等[10]利用土壤中210 Pb 的分布计算了东海附近大

气210Pb 的沉降通量。贾成霞等[ 11] 研究了厦门地

区7Be和210Pb 的大气沉降通量。至今对于210Po 的报

道大都是关于大气中的210Po 的浓度。

作者用 H PGe C谱方法测定大气沉降中的7Be

和210Pb,用低本底A谱测定210 Po; 推演了从谱数据收

集时样品中的核素活度计算采样时样品中的核素活

度和大气沉降通量的计算公式。测定了青岛市区大

气沉降的7Be, 210Pb 和210Po 通量, 意欲为利用这些核

素进行海洋学研究提供参数。

1  方法

1. 1  仪器设备
( 1) C谱仪: 美国 Ort ec 公司生产, 探测器为

GMX45POS 型。对60Co点源 1 332 keVC射线峰分辨

率、相对效率和峰康比分别为 2. 0 keV , 45%和 60B

1。系统使用 NLC411 型铅室, 10~ 1 934 keV 能区积

分本底计数率为 2. 64 s- 1。用 MastroO32 谱分析软

件对谱数据进行分析。( 2) 低本底A谱仪:美国Ortec

公司生产, 为 Or tecT M PC 集成 A谱学系统。241 Am 点

源距离大于探测器直径时分辨率好于 20 keV , 源探

测器距离小于 10 mm 时效率大于 25% , 积分本底计

数率小于 1 h- 1。( 3) 电动调速搅拌器: 上海司乐仪

器有限公司生产的 85O2 型恒温磁力搅拌器。( 4) 电

动离心机: 上海安亭科学仪器厂生产的 TDLO40B 型

台式离心机。

1. 2  化学试剂
( 1) 209Po 标准溶液: 为 4 mo l/ dm3 的 HNO3 溶

液, 209Po 的比活度为 0. 15 Bq/ dm3。( 2) 三氯化铁溶

液: Fe3+ 质量浓度为 25 mg/ dm3。由 12. 1 g 分析纯

FeCl3# 6H2O 溶于 1 mo l/ dm3 的盐酸, 100 dm3 定容。

( 3) 盐酸羟胺: 20% , 称取 20 g 分析纯盐酸羟胺溶于

水中, 100 dm3 定容。( 4) 柠檬酸钠: 20% , 称取 20 g

分析纯柠檬酸钠溶于水中, 100 dm3 定容。( 5) NaOH
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溶液:浓度为 16. 7 mo l/ dm3。由 166. 7 g 分析纯

NaOH 溶于水, 250 dm3 定容。 ( 6) H Cl ( 1 B 1) B

250 dm3 分析纯浓盐酸加到 250 dm3 水中, 500 dm3

定容。( 7) 浓 NH 3#H2O B分析纯。( 8) 抗坏血酸B

分析纯。( 9) 去离子水。

1. 3  样品的采集
本文研究青岛7Be, 210Pb 和210 Po 的大气沉降通

量。样品用塑料箱收集,采样箱放置在中国海洋大学

环境工程学院楼顶( 36b03c45. 5dN, 120b19c55. 8dE)。

样品采集周期 ) ) ) 持续时间为 1 个月。

在每个采样周期结束时, 如果采样箱中有水, 将

水样转移到干净的塑料桶中,然后用 0. 2 mo l/ dm3 稀

盐酸清洗箱壁及底部残渣, 最后用蒸馏水清洗, 并将

洗液一并转移到桶内。如果采样箱中只有干沉降,则

依次用 0. 2 mo l/ dm3 的稀盐酸和蒸馏水清洗箱壁及

底部,将洗液全部转移到桶中, 用稀盐酸调节 pH 小

于 2, 按每升样品 20 mg Fe3+ 的量加入 FeCl3 溶液,

搅拌均匀,放置过夜。缓慢加入浓氨水, 调节 pH 约

为 8. 5, 快速搅拌3 min, 慢搅15 min,放置 12 h 以上。

虹吸弃去上层清液, 将沉淀转入塑料瓶封装运回厦

门实验室。在实验室向样品中加入209 Po 示踪剂, 先

用C谱仪测量样品。然后将样品转入离心管中,

2 000 r/ m in 离心 10 min, 弃去上层清液。沉淀作为

测量210Po 的A谱的样品待进一步处理。

1. 4  7
Be和

210
Pb的 C谱测量

用 H PGe C谱仪测量7Be 和210 Pb。测量时将样

品放在直径 75 mm,高度 50 mm 的圆塑料样品盒中,

直接放置在探测器端帽上收集谱数据。7Be 和210 Pb

衰变各放出 1 条C射线,能量和分支比分别为 477. 6

( 10. 34% )和 46. 5( 4. 0% )。谱数据收集过程中观察

感兴趣C射线峰面积, 要求峰面积误差在 10%以下。

按文献[ 12]方法进行样品测量条件的效率刻度和活

度计算。C谱仪的谱分析软件能自动分析得到样品

中的核素活度。

1. 5  210Po 的 A谱测定

将上述C谱测量过的样品转移到聚四氟乙烯烧

杯中,滴加 1B 1 的浓盐酸和浓硝酸(约 10 dm3 ) , 用

电热板加热,使沉淀全部溶解。样品冷却后用浓氨水

调 pH 小于 2, 加抗坏血酸至溶液颜色变清。然后加

入 20%的盐酸羟胺和 2 dm3, 20%的柠檬酸钠2 dm3。

用氨水或浓盐酸将溶液的 pH 值调至 2. 5, 然后稀释

到50 dm3 ,并将其转移到电沉积槽。取银片放入磁

搅拌转子, 放入样品溶液, 电磁搅拌作用下自镀 180

min。之后用超纯水洗涤银片, 晾干, 用A能谱仪测

定210Po。

1. 6  采样结束时样品中的210Po的活度

由于样品处理过程的延迟,青岛的样品要运回厦

门测量, 或是由于仪器紧张使得样品收集结束后不能

立即测量。谱数据收集时测定得到的样品中的核素

活度已经过衰变校正。7Be 和210 Pb 的校正较简单,

210Po是210Pb 的衰变子体, 210 Po 的衰变校正必须考

虑210Pb 的影响。210Pb 经210 Bi衰变至210Po, 210Bi半衰

期 5 d, 每个样品采样时间远比210 Bi 的半衰期长得

多, 可以认为210 Bi 与210 Pb 是衰变平衡的, 210 Po 与

210Pb构成两级衰变。设采样结束时的样品中210 Pb

和210Po 的活度为 A 1 和 A 2 , 根据衰变动力学方程可

以得到采样结束后样品中210Po 的活度与样品谱峰面

积之间的关系为:

A 2= A 3
N 2

N 3
eK2 ( t2 + t3) -

K2A 1

K2- K1
( e- (K1- K2) t2 - 1) ( 1)

式( 1)中, A 3 是实验中加入的209Po 示踪剂活度,

N 2 是样品谱中的210Po净峰面积, N 3 是209Po的净峰

面积, t2 是采样结束到210 Po 自沉积制源时的时间间

隔, t3 是从自沉积制源到谱数据收集时间间隔,K1 ,K2

分别是210Pb 和210Po 的衰变常数。

1. 7  沉降通量计算方法

C谱方法测量样品中的7Be和210 Pb,按文献 [ 11]

方法计算沉降通量。对于210 Po , 利用级连衰变关系

可以得到沉积通量 I 2 计算公式为:

I 2=
K2

S( 1- e- K2 t
1 )

#

A2-
SI 1
K1

(1- e- K2 t1 ) -
K2 SI1

K1(K2- K1)
( e- K2t1- e- K1t1 ) ( 2)

式 ( 2) 中, t1 是采样持续时间, S 是采样箱口面积

( m2 )。

2  青岛7Be, 210Pb和210Po的大气沉降通量

  于 2002 年 9~ 11 月, 2004 年 5~ 9 月在青岛采

集了大气沉降样品。2002 年采集的大气沉降样品只

测定了7Be和210 Pb, 2004 年采集的样品测定了7Be,

210Pb和210 Po。表 1 是 3 种核素沉降通量的测定结

果。
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表 1  青岛7Be, 210 Pb和210Po 的大气沉降通量

Tab. 1  Atmospheric deposi tional fluxes of 7Be, 210Pb and 210Po in Qingdao

采样日期

(年O月O日)
  沉降通量[ Bq/ ( m2 # d) ]

  7Be      210Pb      210 Po    
7Be/ 210Pb 210Po/ 210 Pb

2002O04O25~ 2002O07O01 1. 54 ? 0. 21 0. 27 ? 0. 03 5. 68

2002O07O01~ 2002O08O03 2. 97 ? 0. 41 0. 37 ? 0. 05 8. 08

2002O08O03~ 2002O09O02 1. 58 ? 0. 23 0. 43 ? 0. 06 3. 70

2002O09O02~ 2002O09O30 1. 23 ? 0. 17 0. 28 ? 0. 04 4. 46

2002O09O30~ 2002O11O04 1. 02 ? 0. 15 0. 25 ? 0. 03 4. 08

范围值 1. 02~ 2. 97 0. 25~ 0. 43 3. 70~ 8. 08

平均值 1. 67 0. 32 5. 20

2004O05O01~ 2004O05O31 2. 16 ? 0. 06 0. 68 ? 0. 08 0. 027 ? 0. 013 3. 16 0. 040

2004O06O01~ 2004O06O30 2. 20 ? 0. 06 0. 33 ? 0. 08 0. 187 ? 0. 054 6. 62 0. 567

2004O07O01~ 2004O07O31 2. 25 ? 0. 07 0. 49 ? 0. 03 0. 109 ? 0. 010 4. 59 0. 222

2004O08O01~ 2004O08O31 2. 60 ? 0. 07 0. 63 ? 0. 05 0. 036 ? 0. 006 4. 09 0. 057

2004O09O01~ 2004O09O30 1. 54 ? 0. 06 0. 41 ? 0. 09 0. 056 ? 0. 013 3. 73 0. 136

范围值 1. 54~ 2. 60 0. 33~ 0. 68 0. 027~ 0. 187 3 . 16~ 6. 62 0. 057~ 0. 567

平均值 2. 15 0. 51 0. 083 4. 44 0. 204

  结果给出青岛地区 2002 年 4~ 11 月间7Be 的沉

降通量为 1. 02 ~ 2. 97 Bq/ ( m2# d ) , 平均为 1. 67

Bq/ ( m2#d) ; 210 Pb 的沉 降通 量为 0. 25 ~ 0. 43

Bq/ ( m2#d) , 平均为 0. 32 Bq/ ( m2# d) ; 7Be和210Pb 通

量的比值为 3. 70~ 8. 08,平均为 5. 20。2004 年 5~ 9

月, 7Be的沉降通量为 1. 54~ 2. 60 Bq/ ( m2# d) , 平均
为 2. 15 Bq/ ( m2# d) ; 210Pb 的沉降通量为 0. 33~ 0. 68

Bq/ ( m2#d) , 平均为 0. 51 Bq/ ( m2# d) ; 210Po 沉降通

量为 0. 027 ~ 0. 187 Bq/ ( m2 # d ) , 平均为 0. 083

Bq/ ( m2#d) ; 7Be和210Pb 通量的比值为 3. 16~ 6. 62,

平均为 4. 44。210 Po 和210 Pb 通量的比值为0. 057~

0. 567,平均为 0. 204。

表 2列出一些地区7Be 和210 Pb 的大气沉降通

量, 原文以其它单位表示的已换算为 Bq/ ( m2# d)。

表中最后一行是表中所列数据的算术平均值。从表

中可以看出, 青岛地区7Be的大气沉降通量平均值低

于 Yong 和 Silker给出的全球平均值[1] , 更低于表中

数据的算术平均值。210 Pb 的平均通量高于 Rama 给

出的全球平均值, 但与表中数据的算术平均值非常

接近。还未见到有关210Po 沉降通量的报道, 大部分

文献研究的是大气中210Po 的浓度, 所以表中仅列出

作者测定的青岛210Po 大气沉降通量。

表 2  一些地区7Be, 210 Pb 和210Po 的大气沉降通量

Tab. 2  Atmospheric deposi tional fluxes of 7Be, 210Pb和210Po in some areas

研究地区 采样站位
采样时间

(年-月)

沉降通量[ Bq/ ( m2 # d) ]

  7Be    210 Pb    210Po  
参考文献

全球平均值 2. 8 [ 1]

0. 18 [ 13]

College stat ion 30Ü35cN 1990 5. 6 0. 36 [ 14]

1991 6. 9 0. 62

New Haven , CT 41ÜN 1977O03~ 1978O02 10. 4 0. 55 [ 3]

Bermuda 33ÜN 1977O09~ 1978O08 7. 8 0. 32 [ 3]

Norfolk, VA 36Ü35cN 76Ü18cW 1983 5. 5 0. 36 [ 15]

1984 5. 9 0. 39

Galveston, TX 29Ü18cN 1990 5. 5 0. 31 [ 14]

1991 10. 6 0. 78
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表 2  续表

研究地区 采样站位
采样时间

(年-月)

沉降通量[ Bq/ ( m2#d) ]
  7Be    210 Pb    210Po  参考文献

Gron ingen, Neth erlands 53Ü01cN 6Ü35cE 1987~ 1994 0. 19 [ 16]

St illpond, Maryland 39ÜN 1995O09~ 1996O08 5. 5 0. 36 [ 17]

赤道太平洋和大西洋 10ÜS 10ÜN 2. 3 [ 1]

Lak e Constance 1993O03~ 1993O12 6. 2 0. 3 [ 18]

Zu rich Lake, Sw it zerland 1984~ 1987 7. 3 0. 38 [ 19]

Oak Ridg e, T N 35Ü58cN 84Ü17cW 1982O09~ 1984O10 5. 6 0. 48 [ 15]

中国东海沿岸 29Ü05cN 121Ü44cE 0. 94 [ 10]

Moreh ead City, NC 34Ü37cN 76Ü33cW 7. 1 [ 20]

厦门地区 24Ü26cN 118Ü5cE 2001O08~ 2003O02 1. 73 0. 51 [ 11]

青岛地区 2002O04~ 2002O11 1. 67 0. 32 本文

青岛地区 2004O05~ 2004O11 2. 15 0. 51 0. 083 本文

范围值 1. 67~ 10. 6 0. 18~ 0. 94

平均值 5. 59 0. 44

3  结语
测定了青岛大气沉降的7Be, 210Pb 和210Po通量,

结果得出青岛 2002 年 4 ~ 11 月大气沉降的7Be 和
210Pb通量平均为 1. 67 和 0. 32 Bq/ ( m2# d) ; 2004 年
5~ 9月7Be, 210 Pb 和210 Po 通量平均值为 2. 15, 0. 51

和 0. 083 Bq/ ( m2# d)。
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Abstract: T he measurement methods o f atmospheric deposition flux es of 7Be, 210Pb and 210Po have been

developed, 7Be and 210Pb are measured by C spectro scopy , and 210Po is determined using A spect roscopy. The

formulas f rom t he activ ities of measur ing time to depositio n spect roscopy have been deduced. T he fo rmulas

from t he activ ities o f measuring time to depositio n fluxes have been deduced, too . The atmospheric depo sition

fluxes o f 7Be, 210Pb and 210Po at Q ingdao have been studies. The r esult show s that the aver age fluxes of 7Be, 210

Pb are 1. 67 and 0. 32 Bq/ ( m2 # d) respectiv ely during Apr il to November 2002 and aver age flux es o f 7Be,
210Pb and 210Po are 2. 15, 0. 51 and 0. 083 Bq/ ( m2 # d) during May to September 2004.
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