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摘要: 用 HPGeC谱仪不破坏地直接测定了采自东太平洋的 20 个多金属结核样品,

样品中可探测到的核素有
238
U,

230
Th,

226
Ra,

210
Pb,

228
Ra,

228
Th,

235
U ,

227
Ac(或

231Pa)和40K. 对样品顶侧和底侧分别面对探测器的计数率和计数率比进行了分析,

获得了其所蕴含的多金属结核生长、运动、放射性核素来源及其与环境关系的信息.

提出了判断多金属结核顶、底侧的新方法. 并根据顶、底侧230T h计数率比推测多金

属结核不同的滚动时间.
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1  引言

自然环境中存在的天然放射性核素,由于其特定的核性质(半衰期、衰变类型、发出的射线

能量与强度等)、化学性质和地球化学行为千差万别,成为研究各种地球物理与地球化学过程

理想的示踪剂. 人们通过测量环境样品中的放射性核素含量确定其存在形式和时空变化规

律,进而揭示自然环境的历史及其演化. 大洋多金属结核是极为重要的海底矿产资源,它们在

生长过程中富集了海洋中存在的放射性核素,人们通过测量多金属结核及其所处环境的放射

性核素含量和分布研究其形成机制、生长速率及其环境影响[ 1~ 10] . 可用A能谱、B计数和 C能

谱法测量结核中的放射性核素. 与 A能谱和B计数方法相比较,C能谱法具有无需繁杂、冗长

的化学分离过程的优点. 尤其是锗探测器 C谱仪,能量分辨率高,可同时测量多种核素, 最突

出的特点是在样品未经任何预处理(即不破坏)的条件下,鉴别样品中实际含有的放射性核素,

并估计样品中的放射性水平. 因此,对于可用 C能谱方法测量的核素而言,人们首先选择 C能

谱法对样品进行放射性测量. 此外,由于 C能谱法可利用的样品量大,这对于需要靠增加样品



量提高计数,以减小测量误差的低放射性水平样品的测量而言, 无疑是非常有利的. 环境样品

大多属于低放射性水平的,所以,C能谱方法得到广泛应用.

在海洋与陆地环境样品中,通过测定核素自身衰变发出的或其子体衰变发出的 C射线,

用 C谱方法可以测量的天然放射性核素有
238
U ,

235
U,

226
Ra,

210
Pb,

228
Ra,

228
Th 和

40
K等. 一些

多金属结核,其中的230Th, 227Ac和231Pa含量比其他核素高出 1~ 2个量级,其自身或子体 C射

线强度相对增大,所以也可用 C能谱法测定. 但是, 并非每个多金属结核均如此,而且不同多

金属结核之间核素含量水平可能相差较大, 所以用 C谱方法进行定性测量就显得非常有意

义. Yokoyama 等[ 11]曾报道用 C能谱法不破坏地测定锰结核,并据此估算出生长速率,该报道

的/不破坏0实际上还是进行了锰结核的分层取样,只是未对样品作化学分离直接进行 C能谱

分析而已. 本文的/不破坏0与此不同,是严格意义上的/不破坏0,即对整个结核直接进行 C能

谱分析,而不是分层取样后再进行 C能谱分析.

本文不破坏地测定了采自东太平洋的 20个多金属结核的 C能谱,对其中的放射性核素

进行了定性分析, 探测到的核素有238U, 230Th, 226Ra, 210Pb, 228Ra, 228Th, 235U , 227Ac(或231Pa)

和
40
K. 对样品顶侧和底侧分别面对探测器的计数率和计数率比进行了分析,讨论了其所蕴含

的多金属结核生长、运动、放射性核素来源及其与环境关系的信息.

2  样品的测定

2. 1  C谱仪
用HPGe探测器 C谱仪(美国 Canberra 公司)测量样品. 探测器为 GX3020 型, 晶体体积

为�60 mm @ 54 mm ,可测量 C射线能量范围为4 keV~ 10 M eV; 在25 cm源距,对60Co 点源

1 332 keV C射线峰分辨率、相对效率和峰康比分别为1. 91 keV, 37. 3%和 60. 6B1, 对109
Cd

22 keV和88 keV C射线峰分辨率分别为0. 90 keV和0. 91 keV,计数比为 22B1. 系统使用 Can-

berra747铅室, 为园柱形, 外径和高度分别为50. 8 cm和63. 5 cm;内径和高度分别为27. 9 cm和

40. 6 cm; 由外到内结构材料依次为0. 95 cm低碳钢, 10 cm 低本底铅, 0. 1 cm锡, 0. 16 cm铜.

使用 Accuspec多道板与微机组成的计算机多道, ADC变换增益和多道存储容量最大为8 192

道. 用 Genie- 2000谱分析软件分析谱数据.

本文测量样品时调整谱仪使可测 C射线的能量范围为10~ 1 635 keV.

2. 2  样品测量

样品采集自东太平洋,由国家海洋局第二海洋研究所提供,其简单描述见表 1, 样品经自

来水轻轻冲洗室温晾干后上机测量.

将样品顶侧(较光滑的一面)和底侧分别面对探测器放置于探测器端帽上方收集谱数据,

谱数据收集过程中观测感兴趣 C射线峰面积,要求其相对误差小于 5%, 谱数据收集时间控制

在259 200 s以内.

3  C- 能谱分析结果

3. 1  样品谱峰识别
用241Am, 133Ba , 137Cs, 60Co 的59. 6, ( 79. 6+ 81. 0 ) , 276. 4, 302. 9, 356. 0, 383. 9,

661. 7, 1 173. 2, 1 332. 5 keV 9种能量的 C射线进行能量刻度, 能量( E)和半高宽( F )刻度方
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程分别为:
表 1  多金属结核样品描述

样品

编号
站号

  时间、海区

  与取样方式
  站位与水深

大致尺寸

( cm @ cm @ cm)
      外观

97~ 1 01 1997年 7月 21日;

东区;环境小区; 箱

式取样器取样

8b28cN, 145b27cW;

水深: 5 293 m

9@ 9@ 4 圆饼状, 顶侧较光滑, 有裂痕,

底侧粗糙

97~ 2 06 1997年 7月 24日;

东区,环境小区; 箱

式取样器取样

8b25cN, 145b30cW;

水深: 5 246 m

9@ 9@ 4 半球状, 顶侧光滑, 但有裂痕,

底侧粗糙

97~ 3 1997年 7月 28日;

东区,拖网取样

8b22. 201cN, 145b31. 392cW

~ 8b21. 787cN, 145b31. 496c

W;水深: 5 200 m

9@ 6@ 5 椭球状,顶、底两侧光滑程度类

似

90~ 4 117 1990年;

拖网取样

141b25. 67cW, 12b45. 67cN

~ 141b29. 05cW, 12b45. 92c

N;水深: 4 905 m,

8@ 8@ 3 圆饼状,顶侧光滑,底侧粗糙

5A

5B

09 1997年 7月 22日;

东区,环境小区; 箱

式取样器取样

8b24cN , 145b31cW;

水深: 5 165 m

9. 5@ 5. 5@ 6

8@ 6@ 5

椭球状,顶、底两侧较粗糙

椭球状,顶、底两侧较粗糙

94~ 6A

94~ 6B

1797 1994 年; 东区 DG

加密区; 拖网取样

8b14. 78cN, 142b8. 74cW~

8b16. 05cN, 142b2. 76cW;

水深: 5 160~ 5 094 m ,

8@ 6@ 5

7@ 7@ 4. 5

圆饼状,顶、底两侧较粗糙

圆饼状,顶、底两侧较粗糙

97~ 7A

97~ 7B

97~ 7C

97~ 7D

T9 1997年 6月 17日;

西区; 拖网取样

9b19. 79cN, 154b21. 07cW~

9b19. 77cN, 154b21. 34cW;

水深: 5 200 m

5. 5@ 4. 5@ 3

5@ 5@ 3

7@ 5@ 5

6@ 4@ 3

圆饼状, 顶、底侧粗糙程度类

似,较难分辨

圆饼状, 顶、底侧粗糙程度类

似,较难分辨

椭球状, 顶、底侧粗糙程度类

似,较难分辨

椭球状,有一球形突出, 顶、底

侧粗糙程度类似,较难分辨

94~ 8A

94~ 8B

94~ 8C

2367 1994年 10月 1日;

西区; 自返式抓斗

取样

10bN, 153b52cW;

水深: 5 070 m

5@ 4@ 2. 5

4@ 4@ 2. 5

6. 5@ 4@ 2

有断裂面,断裂面凹进

断裂面突起

扁形

97~ 9A

97~ 9B

97~ 9C

97~ 9D

97~ 9E

T4 1997年 6月 13日;

西区; 拖网取样

9b17. 95cN, 154b27. 99cW~

9b17. 76cN, 154b28. 49cW;

水深: 5 100 m

4. 5@ 4. 5@ 2. 5

5@ 4@ 2. 5

4. 5@ 4@ 3

4@ 3. 5@ 2. 5

5. 5@ 4. 5@ 3. 5

圆饼状, 顶、底侧粗糙程度类

似,较难分辨

略呈三角形饼状, 顶、底侧粗糙

程度类似,较难分辨

圆饼状, 顶、底侧粗糙程度类

似,较难分辨

圆饼状, 有一球形突起, 顶、底

侧粗糙程度类似,较难分辨

椭球形, 有一球形突起, 顶、底

侧粗糙程度类似,较难分辨
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E = 2. 646+ 0. 1 998C - 1. 418 @ 10- 8
C
2
, (1)

F = 0. 886 4+ 0. 022 81E 1/ 2
, (2)

式中, C 为道址.

全部样品中可探测到的放射性核素为成系天然放射性核素和40K. 较强的 C射线峰是
210
Pb,

234
T h,

214
Pb,

214
Bi,

235
U ,

228
Ac,

212
Pb,

208
T l和

40
K衰变发出的.

234
Th,

214
Pb,

214
Bi,

228
Ac,

212Pb, 208Tl 6 种核素半衰期很短, 这几种核素的 C射线较强说明样品中它们的母体238U ,
226Ra, 228Ra, 228Th有较高的含量; 另外, 由谱图和谱数据还可明显看到230Th, 227T h和223Ra的 C

射线峰, 227Th和223Ra的 C射线峰的强弱代表样品中227Ac(或231Pa)含量的多少.

3. 2  本底峰计数

样品谱峰净计数计算中,必须扣除样品容器本底峰计数的贡献. 由于探测器环境介质材

料和探测器结构材料中总是含有微量放射性, 所以即使是极低本底的 C谱测量系统, 本底谱

中总可看到天然放射性核素的 C射线峰存在[ 12] ,它是低水平 C放射性测量中误差的主要来

源,而且, 由于本底峰计数率低,计数统计误差大, 在样品放射性核素产生的计数不是远高于本

底谱的情况下, 本底峰计数准确与否对测量结果起决定性作用. 为了得到准确的本底测量数

据,我们进行了 10次本底谱测量,每次谱数据收集时间为10 d. 表 2给出各个本底峰计数率范

围、计数率平均值及其标准差.

表 2 本底峰计数率统计分析结果

核素 能量/ keV
计数率范围

/ @ 10- 3s- 1

计数率平均值

/ @ 10- 3s- 1

标准差

/ @ 10- 3s- 1

210Pb 46. 5 4. 77~ 5. 56 5. 08 0. 22

238U 63. 3 12. 5~ 13. 2 12. 7 0. 20

238U 92. 6 22. 2~ 23. 6 23. 1 0. 39

235U 143. 4 1. 84~ 2. 66 2. 16 0. 25

235U 163. 4 0. 689~ 1. 37 1. 06 0. 25

235U 185. 7 10. 4~ 11. 5 10. 9 0. 29

235U 205. 0 0. 589~ 1. 05 0. 817 0. 14

228T h- 212Pb 238. 6 6. 61~ 7. 73 7. 18 0. 31

226Ra- 214Pb 241. 9 1. 19~ 2. 07 1. 59 0. 30

226Ra- 214Pb 295. 2 2. 01~ 4. 17 2. 90 0. 65

226Ra- 214Pb 351. 9 3. 67~ 6. 60 4. 95 0. 96

湮灭辐射 511  19. 7~ 21. 3 20. 5 0. 58

228Th- 208T l 583. 1 1. 68~ 2. 42 2. 00 0. 23

226Ra- 214Bi 609. 3 2. 93~ 4. 86 3. 84 0. 69

228T h- 212Bi 727. 2 0. 338~ 0. 509 0. 402 0. 07

228Ra- 228Ac 911. 2 0. 388~ 0. 995 0. 689 0. 19

238U- 234mPa 1 001. 0  0. 664~ 1. 18 0. 913 0. 18

226Ra- 214Bi 1 120. 3 0. 660~ 1. 15 0. 966 0. 16

40K 1 460. 5 9. 78~ 10. 5 10. 0 0. 22

双逃逸峰 1 592. 5 0. 398~ 0. 723 0. 562 0. 10

3. 3  样品峰计数率

样品谱中, 观察到并可准确计算峰面积的 C射线峰为:铀系中210Pb 衰变发出的46. 5 keV
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(分支比 4. 0%) C射线, 238U子体234Th的63. 3 keV ( 3. 826% )和92. 6 keV ( 5. 41% ) C射线,
230T h的67. 7 keV( 0. 38% )C射线, 226Ra 子体214Pb的241. 9 keV( 7. 5% ) , 295. 2 keV( 19. 1%) ,

351. 9 keV( 37. 09%) 和
214
Bi的609. 3 keV ( 46. 1%) , 1 120. 3 keV ( 15. 0%) C射线; 钍系中

228Ra子体228Ac的338. 7 keV ( 11. 9%) , 911. 2 keV( 27%)和968. 8 keV( 16. 3%) C射线, 228Th

子体212Pb的 238. 6 keV( 43. 6% )和208Tl的583. 1 keV( 30. 96% )C射线; 40K的1 460. 5 keV(分

支比 10. 67% ) C射线.

计算机解谱给出峰面积 N s ,样品净计数率 n 为

n = ( N s/ T s)- nb (3)

式中, T s是样品谱计数时间, nb本底峰计数率平均值. 表 3 列出 20 个多金属结核样品顶、底

侧上述各种能量的 C射线峰净计数率 n t op、nbot及顶、底侧计数率之比 R :

R= n to p/ nbot. ( 4)
235U 和227Ac(或231Pa)子体227Th和223Ra的 C射线峰大都存在干扰,需要对每个峰分别讨论,

将另文发表.

4  结果讨论

要计算样品中放射性核素的活度必须进行样品测量条件的效率刻度. 效率是 C射线能

量、样品条件的函数. 样品条件包括几何条件、介质条件及样品中核素的分布. 由于这几方面

条件所限, 不破坏地测量多金属结核,很难进行样品测量条件的效率刻度, 故难以测得样品中

核素的准确含量值. 但是,除97- 7A 号样品底侧未探测到
230
Th 67. 7 keV C射线外,由表3中

我们可以看出样品 C射线峰计数率均明显高于本底峰计数率,这就保证样品净计数率是准确

可靠的,因而从样品谱的计数率和计数率比可得到一些有意义的结论.

4. 1  核素计数率和结核大小的关系
C射线穿透能力强,样品谱峰计数是整个结核样品面对探测器一定厚度样品的贡献. 不

同能量的 C射线在样品介质中的衰减不同, 能量越低, 衰减越快[ 13] , 所以样品谱中, 238U ,
230
T h,

210
Pb的低能 C射线峰计数主要来自样品表层的贡献; 其他核素的 C射线能量较高,深

层样品对计数亦有贡献. 但是,根据表 1给出的样品的大小, 结合表 3 中的计数率可见, 就总

体趋势而言, 所有核素, 无论顶侧还是底侧,样品体积越大, 计数率越高. 我们对 20个多金属

结核 46. 5, 351. 9 keV C射线底侧和 63. 3, 67. 7, 238. 6, 338. 9, 1 460. 5 keV C射线顶侧计数率

( n)与样品大致体积( v )的关系进行了线性回归分析, 表 4 列出回归方程和线性相关系数,由

表 4中结果可以得出结论,核素 C峰计数率与结核体积之间线性相关性良好, 说明放射性核

素随结核的生长而逐渐积累.

4. 2  40
K之 R值

在所有表 3 所列核素中, 40K之 R 值呈现一个显著的特征. 各个结核的 R 值彼此接近,

在 0. 869~ 1. 24范围内, 平均为 0. 979 ? 0. 090, 在统计误差范围内与 1相等,这可能与40K半

衰期为 1. 28 @ 109 a,比多金属结核翻转时间长的多,加上测量40K的 C射线能量较高, 根据文

献[ 13]给出的多金属结核的 C射线质量衰减系数可以计算得
40
K 1 460 keV C射线在多金属

结核中的半吸收厚度达7 cm ,所以无论是顶侧还是底侧面对探测器,整个样品对计数均有贡

献,这就使得计数率值不再纯粹代表顶侧或底侧核素的含量水平.
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表 3  多金属结核样品中 C射线谱峰计数率( @ 10- 3s)

核素 能量/ keV
样品

编号

n top
210Pb 46 n bot

R

n top

6313 n bot

238U - 234Th
R

n top

9216 n bot

R

n top
230Th 6717 n bot

R

n top
228T h- 212Pb 23816 n bot

R

n top
228Th- 208T l 58311 n bot

R

n top

24119 n bot

R

n top

226Ra- 214Pb 29512 n bot

R

n top

35119 n bot

R

n top

60913 n bot

226Ra- 214Bi
R

n top

1 12013 n bot

R

n top

33817 n bot

R

n top

228Ra- 228Ac 91112 n bot

R

n top

96818 n bot

R

n top
40K 1 460. 5 n bot

R

97- 1 97- 2 97- 3 90- 4 5A 5B 94- 6A 94- 6B 97- 7A 97- 7B 97- 7C 97- 7D

154 181 6217 175 132 9012 7814 104 5211 5312 4718 4211

184 254 122 119 201 208 150 248 7616 103 111 7418

01837 01713 01514 1147 01657 01434 01523 01419 01679 01517 01431 01563

2413 2316 1115 1018 1316 1117 911 1216 9126 8191 7141 8135

1717 1012 1619 8124 1417 1116 8117 1515 7138 8122 1112 8164

1137 2132 01681 1131 01923 1 1111 01814 1126 1108 01662 01966

3716 4615 2211 3113 3213 1613 2312 2119 1718 1711 2216 1612

2712 2418 2619 1912 2618 2419 1714 2714 1915 1713 2613 1616

1138 1187 01819 1164 1121 01654 1133 01797 01916 01988 01862 01976

3713 4118 1914 1717 2611 2013 1811 2715 1112 1219 1017 8193

8101 1512 3315 1911 2012 2212 1311 2015 n. d 5173 1113 9187

4166 2174 01579 01931 1129 01916 1137 1134 2125 01946 01905

287 276 148 182 187 161 8815 168 6919 7013 9218 6418
181 197 182 139 186 159 8415 159 5413 5516 104 6815

1159 114 01813 1131 1 1101 1105 1106 1129 1126 01894 01946

8615 8915 4518 4819 5511 4713 2817 4516 1812 1817 2815 1711

5317 6511 5318 4111 5411 4518 2218 4419 1916 1616 2819 1714

1161 1137 01851 1119 1102 1103 1126 1102 01921 1113 01985 01929

106 135 7411 132 101 7713 5716 104 2919 4313 5012 3716

183 262 9911 116 134 128 8512 138 3311 5912 8137 4114

0158 01516 01747 1114 0175 01604 01677 01769 01902 01731 01598 01908

191 251 143 261 196 152 112 202 4918 8513 9215 6911

373 542 191 234 262 248 174 284 7213 121 167 7512

01511 01461 0175 1112 01747 01613 01644 01711 01689 01705 01553 01919

359 472 266 456 351 276 201 367 9611 152 1618 123

648 922 342 410 467 439 298 496 123 204 2913 136

01554 01512 01778 1111 01752 01628 01674 0174 01782 01745 01575 01904

261 351 184 321 251 197 138 361 6318 104 118 8317

454 669 239 286 333 304 206 344 8315 138 197 9211
01575 01523 01769 1112 01753 01648 01671 01756 01764 01754 01598 01909

5611 7919 4111 6617 5317 3914 2718 5318 1217 2014 2313 1712

9214 135 4917 5816 6813 6412 4018 6913 1711 2813 3815 1713

01607 0159 01828 1114 01787 01613 01682 01777 01743 01721 01607 01994

6011 6211 3712 3816 4017 3215 2015 3615 1218 1619 2219 1415

3617 5114 3415 2812 4111 3215 1611 3218 1315 1218 2418 1411

1164 1121 1108 1137 01991 1 1127 1111 01953 1132 01925 1103

5611 6018 3319 3811 3914 3517 2016 3614 1417 1218 2314 1317

4216 4719 3411 2915 4117 3415 1916 3312 1215 1311 2216 1311

1132 1127 01995 1129 01944 1104 1106 1109 1117 01977 1104 1105

3617 3418 2011 2116 2218 1915 1319 1912 8192 8186 1319 5175

2517 2815 2115 1616 2419 2016 1211 2111 7175 7189 1413 7127

1143 1122 01938 113 01918 01949 1114 01906 1115 1112 01971 1104

6018 6612 4417 6014 4119 4313 2411 3611 2118 2114 2916 1913

6713 73 4416 6112 4611 4211 2514 4011 2116 2116 3318 1716
01903 01907 1 01986 01908 1103 01951 01899 1101 01991 01874 111
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续表 3

核素 能量/ keV
样品

编号

n top

210Pb 46 n bot

R

n top

6313 n bot

238U - 234Th
R

n top

9216 n bot

R

n top
230Th 6717 n bot

R

n top
228T h- 212Pb 23816 n bot

R

n top

228Th- 208T l 58311 n bot

R

n top

24119 n bot

R

n top
226Ra- 214Pb 29512 n bot

R

n top

35119 n bot

R

n top

60913 n bot

226Ra- 214Bi
R

n top

1 12013 n bot

R

n top

33817 n bot

R

n top
228Ra- 228Ac 91112 n bot

R

n top

96818 n bot

R

n top
40K 1 460. 5 n bot

R

94- 8A 94- 8B 94- 8C 97- 9A 97- 9B 97- 9C 97- 9D 97- 9E最小值最大值平均值 标准差

6812 4216 8113 3418 2911 4212 4612 4511 2911 181 7811 4712

5418 5319 8219 7215 8111 7918 5812 6411 5319 254 120 6510

1124 01791 01981 0148 01359 01529 01794 01703 01359 1147 0168 0128

9127 7151 1111 6136 6192 6181 2188 7137 2188 2413 1015 512

7177 6105 8181 6115 1013 6192 2134 6146 2134 1717 917 410

1119 1124 1125 1103 01672 01984 1123 1114 01662 2132 1111 0136

1818 1517 1611 1411 1519 1316 8116 16 8116 4615 2112 912

1918 1419 9152 1513 1616 1112 8161 1812 8161 2714 1914 610

01948 1106 1169 01921 01958 1121 01948 0188 01654 1187 1110 0133
1417 1016 1711 6169 4127 8163 5171 1219 4127 4118 1616 1011

3105 3153 5181 6131 1018 6188 1187 6187 1187 3315 1118 812

4182 3102 2193 1106 01395 1125 3105 1188 01395 4182 119 113

7018 5412 8112 5416 5314 5215 3911 6811 3911 287 11315 7413

6414 5113 7818 5414 5916 5612 3217 6818 3217 197 10118 5517

111 1106 1103 1 01896 01934 112 01988 01813 1159 1109 0119

1813 1416 2115 1419 1318 1413 9197 1911 9197 8915 3218 2315

2012 1316 2216 1315 1511 1612 9181 2015 9181 6511 2918 1712

01901 1107 01949 111 01914 01883 1102 01932 01851 1161 1105 0119

2511 2112 2912 3212 3215 3713 3712 3215 2112 135 5918 3619

3116 2613 4317 4711 7118 4511 3919 3916 8137 262 8116 6310

01796 01807 01667 01683 01778 01827 01932 01821 01516 1114 0176 0114

4017 3814 5611 5918 6215 7615 7318 5913 3814 261 114 71

5514 4919 8112 9015 7518 8816 8511 7312 4919 542 167 127

01735 01771 01691 01661 01825 01863 01867 0181 01461 1112 0173 0115

7815 7013 106 103 106 134 127 111 1618 472 199 137

9519 8615 141 156 135 153 142 131 2913 922 278 226

01819 01813 01755 01664 01785 01876 01894 01854 01512 1111 0176 0114

5014 4615 6918 7417 7712 8916 8715 7319 4615 361 150 104

6311 5715 9119 101 8717 104 9613 8911 5715 669 202 158

01799 01808 0176 01739 0188 01862 01909 0183 01523 1112 0177 0113

1012 9163 1315 1411 1612 1812 1715 1518 9163 7919 3014 2111

1217 1112 1718 2011 1619 1917 1719 1919 1112 135 4018 3214

01814 01861 01759 01708 01959 01924 01978 01793 0159 1114 0179 0115

1616 1217 1713 1016 1112 1113 7157 1511 7157 6211 2419 1612

1313 1016 1711 1214 1211 1214 6155 1219 6155 5114 2118 1215

1117 1119 1101 01859 01926 01911 1116 1117 01859 1164 1111 0119

1213 1117 1717 1019 1012 1116 7103 1511 7103 6018 2411 1518

1311 9161 1515 1015 1111 1111 7163 1411 7163 4719 2119 1218

01939 1122 1114 1104 01919 1105 01921 1107 01919 1132 1108 0112

8131 6171 9172 6101 6154 6121 5157 9122 5157 3617 1412 914
7131 7106 1013 6143 5132 7147 3189 8145 3189 2815 1312 718

1114 01951 01947 01935 1123 01831 1143 1109 01831 1143 1108 0117

1715 1413 2016 1813 1813 1911 1311 2214 1311 6612 3017 1616

1911 1411 2318 1818 1911 1716 1016 2315 1016 73 3211 1814

01911 1102 01869 01975 01958 1109 1124 01952 01869 1124 01979 01090
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表 4  计数率和样品体积的关系

核素 C射线能量/ keV 回归方程 相关系数

210Pb 46. 5 n= 0. 525 2 v + 43. 024* 0. 87

238U 63. 3 n= 0. 037 8 v + 4. 938 3 0. 78

230Th 67. 7 n= 0. 079 4 v + 5. 002 7 0. 85

228Th 238. 6 n= 0. 616 5 v + 23. 176 0. 90

228Ra 338. 7 n= 0. 136 8 v + 4. 852 6 0. 91

226Ra 351. 9 n= 1. 766 8 v + 19. 002* 0. 84

40K 1 460. 5 n= 0. 133 7 v + 11. 080 0. 87

* 利用结核底侧C射线峰计数率,其余均为顶侧峰计数率.

4. 3  226
Ra的 R值 ) 结核顶、底侧判据之一

准确地区分结核的顶、底侧有助于阐明结核的成因、其中的核素来源、其在海底的运动状

态乃至海底的环境. 例如欲估算结核的滚动(翻转)时间, 首先应当准确区分结核的顶底侧.

通常人们通过肉眼观察直观地判定光滑的一面为结核的顶侧,粗糙的一面为底侧. 然而, 有些

结核顶侧与底侧光滑程度类似,用肉眼难以确定顶侧与底侧, 相关的研究也就难以进行下去.

在我们所测量的 20个结核样品中, 有 19个结核
226
Ra和 18个结核

210
Pb的顶侧、底侧计数率

比值 R 小于 1. 这有力地佐证了 Ku等[ 3]关于226Ra主要由沉积物间隙水中进入多金属结核的

结论. 也表明结核生长过程中
230
Th的衰变不是

226
Ra 的主要来源,

230
Th 与

226
Ra这对放射性

母、子体有着截然不同的进入结核的途径.
210Pb C射线能量仅46. 5 keV,是表 3所列各核素能量最低的, 不破坏 C谱分析仅能测得

结核表面极薄一层样品的210Pb,鉴于其半衰期仅 22. 26 a,而226Ra的半衰期1 600 a, 比起数量

级为每百万年毫米量级的结核生长速率来,我们有理由认为不破坏 C谱分析测得的210Pb主要

是由226Ra衰变提供的,由 20个结核中有 18个 R 小于 1, 与226Ra 一致,表明上述210Pb来源的

分析是符合实际的.

为此,我们提出以多金属结核中226Ra( 210Pb)的计数率比 R 值作为区分结核顶、底侧的判

据, 226Ra( 210Pb)计数率高的作为底侧,计数率低的为顶侧. 这是判断结核顶、底侧的全新方

法,该法快速、简便、准确,避免肉眼观察的主观误差,为涉及结核顶、底侧的相关研究奠定了良

好的基础.

4. 4  由230
Th的计数率比( R)推测多金属结核的滚动情况

图 1给出所测全部样品在60~ 70 keV能区的 C能谱,图中样品编号后的顶或底表示样品

顶侧或底侧面对探测器收集的能谱.

综合分析图 1和表 3,可以发现, 不同结核其顶侧和底侧 230Th 67. 7 keV C射线峰计数率

相差很大, 大致可分为表 5所列的 3种情况.

表 5  各结核230
Th的 R 值

R > 1 结核 97- 1 97- 2 97- 7A 97- 7B 94- 8A 94- 8B 94- 8C 97- 9D 97- 9E

( 1. 88~ \4. 82) R 值 4. 66 2. 74 2. 25 4. 82 3. 02 2. 93 3. 05 1. 88

R U 1 结核 90- 4 5A 5B 94- 6A 94- 6B 97- 7C 97- 7D 97- 9A 97- 9C

( 0. 905~ 1. 37) R 值 0. 931 1. 29 0. 916 1. 37 1. 34 0. 946 0. 905 1. 06 1. 25

R < 1 结核 97- 3 97- 9B

( 0. 395~ 0. 579) R 值 0. 579 0. 395
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图 1  各样品 60~ 70 keV 能区的 C谱

横坐标为道址,峰高正比于样品中的核素含量. 左边一个峰的能量为 6313 keV,是由238U 子体234Th

衰变发出的;右边一个峰的能量为 6717 keV,是由230Th衰变发出的

  在多金属结核生长速率的研究中, 人们提出多金属结核中的230Th 和231Pa主要来自于上

覆海水[ 3] ,即与海水接触的顶侧富集230Th 和231Pa. 在此基础上,发展了基于230Thex和
231Paex的

多金属结核滚动或翻转 ( turnover )时间测定法, 并实测了一些海域多金属结核的滚动时

间[ 1, 3, 6] ,以阐释多金属结核为何能稳定地处于沉积物 ) 海水界面而不被/沉积物雨0所淹埋.

鉴于230T h与多金属结核滚动的这种联系,由不破坏 C谱分析所得出的230T h的 R 值同样能够

提供结核滚动的相关信息. 当 R 大于 1时, 结核顶侧的230Th 计数率比底侧大的多,意味着结

核的滚动时间颇长, 即该结核底侧离开它最后接触海水以来已经历了比230T h半衰期( 7. 52 @

104 a)长得多的时间,因而底侧的230T h大部分衰变掉了, 与此同时,顶侧的230T h不断积累,底
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消顶长,导致顶、底侧计数率的悬殊差别; R 约等于 1, 意味着结核的滚动时间与230Th 半衰期

相近,更确切地说,该结核的顶侧最后与沉积物接触以来所经历的时间约与230Th的半衰期相

当,因而伴随着底侧230T h相当部分的衰变,顶侧的230Th也有相当数量的积累; R 小于 1, 表明

该结核滚动时间甚短,亦即采样时其顶侧与海水接触时间还很短, 因而顶侧积累的
230
Th 还不

多,而底侧原先处于与海水接触的状态,由于它从顶侧翻转为底侧的时间还不长(小于230Th半

衰期) ,其中的230T h大多未衰变,导致 R 小于 1.

5  结语

对 20个东太平洋多金属结核样品进行不破坏 C能谱分析,获得以下主要结果:

(1) 每个结核中均可探测到238U, 235U, 226Ra, 210Pb, 228Ra, 228T h, 230Th, 227Ac(或231Pa) ,
40
K. 未探测到人类活动输入到海洋的人工放射性核素.

( 2) 多金属结核中各核素的计数率与结核大致体积成正比.

( 3) 提出一种基于226Ra( 210Pb)的计数率比 R 判断结核顶、底侧的新方法, 226Ra( 210Pb)计

数率高的为底侧,低的为顶侧,该法快速、简便、准确.

( 4) 根据结核中230Th计数率比 R 的大小,分析了结核的滚动情况, R 大于 1,其滚动时间

比230Th半衰期长得多; R 约等于 1其滚动时间与230Th 半衰期相当; R 小于 1其滚动时间短

于230Th的半衰期.

衷心感谢国家海洋局第二海洋研究所陈建林研究员对本研究的鼎力支持和帮助.
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Non-destructive Cspectrum analysis of polymetallic nodules

from the eastern Pacif ic

LIU Guang-shan1, HUANG Y-i pu1, CAI Y-i hua1, CHEN M in1

( 11 Dep artment of Oceanography, I nsti tu te of Su bt ropi cal Oceanography , Xiamen Univ ersi ty, X iamen 361005, China)

Abstract: Non-destructiv eC spectrum analyses of 20 polymetallic nodules from the eastern Pacific are carried out.

Numerous nuclides, such as 238U, 230Th, 226Ra, 210Pb, 228Ra, 228Th, 235U, 227Ac( or 231Pa) and 40K are detected. The

count rates of the nuclide w hen top or bottom side of nodules facing detector are measured and the r at io R of the

count r ates of nuclides in the top and the bottom sides are obtained. F rom counts and ratios, some useful information

r elat ing to t he grow th and movement of the nodules, t he source of nuclide and relationship betw een those and env-i

ronment can be gotten. A new method for clear distinction between the top and bo ttom sides o f the nodule based on

t he R value of 226Ra or 210Pb is developed. In addition, one can infer the turnover of nodules according to the R va-l

ue of 230T h.

Key words: the eastern Pacific; polymetallic nodule; radionuclide;C-spectr ometry
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