
第 54 卷 第 3 期 Vol. 54，No. 3

May，20172017 年 5 月
土  壤  学  报

ACTA  PEDOLOGICA  SINICA

http：//pedologica. issas. ac. cn

DOI：10.11766/trxb201608160166

不同喷淋强度对核素Sr-90在土壤中迁移的影响*
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（中国辐射防护研究院，太原　030006）

摘　要　　基于室内土柱法，建立120 ml d-1、60 ml d-1、30 ml d-1三种不同喷淋强度下放射性核

素Sr-90在砂土介质中的动态土柱迁移试验，试验时间分别为51 d、102 d、204 d，研究不同喷淋强度

对Sr-90迁移规律的影响。结果表明，三种不同喷淋强度下Sr-90的浓度峰在土柱体中的迁移距离分别

为42.3 cm、46.2 cm、44.4 cm，迁移距离基本一致，与喷淋强度和时间成正比。此外，Sr-90在土柱体

剖面的浓度分布曲线均存在明显的不对称性和拖尾，即Sr-90从源层上洗脱下来后，受到砂土介质的吸

附作用，待浓度峰值通过后，更多的Sr-90从之前的砂土介质中解吸出来，使得很长时间段内土柱体中

保持相对较高的浓度。应用Hydrus-1d软件建立平衡吸附、非平衡吸附两种模式下的核素迁移数值模

型，发现在非平衡吸附模式中考虑一级速率系数β能更好地描述浓度分布曲线的拖尾，通过与实测浓度

值拟合得到Sr-90的分配系数为0.73 ml g-1、0.70 ml g-1、0.72 ml g-1，喷淋强度对分配系数影响不大。
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核素迁移能力是放射性废物处置场选址、设

计、建造和安全评估的一个重要参考指标，分配系

数作为衡量核素迁移能力的一个关键参数，现阶段

其测量方法分为静态批式法和动态土柱法。静态

法忽略了固相介质的孔隙度、水流速度、固液比

等因素对分配系数的影响，尤其是“固体浓度效 

应”［1-2］。动态土柱法则较切合实际更具优势，是

研究核素迁移行为及迁移参数的主要手段。但是由

于延迟作用［3-4］，动态土柱法往往需要较长的试验

周期才能得到结果，通常采用加速喷淋的办法。放

射性废物处置场多位于西北干旱、半干旱地区，实

际年降雨量远远小于加速喷淋的水量，加速喷淋的

试验结果能不能反应实际条件下的核素迁移规律，

一直是争论的焦点问题。关于上述问题的研究，国

内报道并不多见，且有关内容主要集中在利用浓度

穿透曲线的峰值迁移速率［5-6］，反映喷淋强度对核

素迁移行为的影响。

放 射 性 废 物 处 置 场 中 的 关 键 核 素 锶 - 9 0 （ 以

下简称Sr-90），因为半衰期长、毒性大，参与

钙代谢，对骨骼有亲合力，引起白血病和骨癌而

被关注。于静 ［5］和王志明 ［6］等采用室内土柱试

验，通过底部流出液，分别得到了不同喷淋强度下

Sr-90在沙土和黄土中的穿透曲线，发现喷淋强度

与Sr-90浓度峰的迁移速率基本呈线性关系，但是

没有从迁移理论和模型更加深入地分析现象原因。

Li等［7］通过土柱试验的穿透曲线，发现Sr-90在石

英砂中的迁移是一个非平衡过程，应用非平衡吸附

模式［8-12］计算得到的结果较平衡吸附模式［13-15］能

更好地与穿透曲线吻合。但利用浓度穿透曲线研究

核素迁移模型和喷淋强度对核素迁移行为、参数的

影响，只考虑了液相中的核素浓度，忽略了被滞留

在土柱体固相介质中的浓度，无法全面地反映核素

在土壤剖面的迁移过程和参数。在探讨喷淋强度对

核素迁移规律的影响时，应考虑滞留在土壤介质中

的那部分浓度，并结合迁移模型分析进一步开展研

究。本文采用室内土柱法，设计三种不同的喷淋强
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度，充分考虑固相滞留作用，根据Sr-90在土柱体

垂直剖面的浓度分布曲线，并结合核素迁移数值模

型，研究加速喷淋对Sr-90在砂土介质中迁移的影

响，为干旱区放射性废物处置场的安全评估提供参

数支持。

1　材料与方法

1.1　供试材料

土壤样品取自甘肃嘉峪关，为棕漠土（正常

干旱土），土壤pH8.34，有机质含量1.7 g kg-1， 

全 氮 、 全 磷 、 全 钾 含 量 分 别 为 9 4  m g  k g - 1、 3 1 5  

mg kg-1、11.6 g kg-1，容重1.56 cm3 g-1。土壤质地

为砂土，其中砂粒含量98.44%、粉粒含量1.01%、

黏粒含量0.55%。土壤矿物、化学成分见表1。

1.2　试验设计

采用室内土柱法，根据喷淋强度不同设置3 个

试验土柱，编号为ST-1、ST-2、ST-3，对应喷淋

强度分别为120 ml d-1、60 ml d-1、30 ml d-1。试验

装置如图1，由三部分组成：（1）喷淋装置，包括

表1　供试土样矿物、化学成分分析

Table 1　Mineral and chemical composition of test soil（%）

土壤

Soil

石英

Quartz

云母

Mica

斜长石

Plagioclase

钾长石

Potash 

feldspar

绿泥石

Chlorite

角闪石

Hornblende

方解石

Calcite

高岭石

Kaolinite

未检出

Not detected

棕漠土

Brown desert soil

50～55 6 15～20 7 3 — 10～15 2 1

土壤

Soil

SiO2 Al2O3 Fe2O3 K2O Na2O CaO MgO — —

棕漠土

Brown desert soil

68.60 6.70 2.02 1.40 1.60 8.30 1.90 — —

供水装置和用于控制流量的蠕动泵；（2）土柱装

置；（3）底部流出物收集装置。试验用水为蒸馏

水，喷淋装置由蠕动泵控制注入流量。土柱体为

有机玻璃材质，厚度0.5 cm，高85 cm，横截面内

径为11 cm的圆形。管的顶部、底部各留5 cm的空

间，便于顶部喷淋水的下渗和防止底部流出液的

淤积。

土柱填装时，在距管底部5 cm高度处的多孔板

上放置一张纱网，将土样分10 层装入土柱，每层

装填高度6 cm，总装填高度60 cm，装填量由土样

的容重和土柱的体积计算得到，在每两层土之间，

打毛土壤界面。蠕动泵控制蒸馏水流量，分别对三

个试验土柱自上而下进行喷淋，待土柱底部流出

量达到稳定后铺放示踪源层。源层用放射性核素

Sr-90（总量1.24×106 Bq）与80 目的石英砂（约

75 g）混合均匀后平铺在土柱体上端面，示踪源层

厚约3 mm。最后在示踪源层上铺放14.7 cm的聚乙

烯细颗粒，目的是使喷淋水能均匀下渗，且不吸附

Sr-90。

ST-1、ST-2、ST-3土柱喷淋时间分别为51 

d、102 d、204 d，试验过程中每天在底部收集流

出液并测量体积和Sr-90的浓度。试验周期的确定

原则上是保证Sr-90迁移曲线的浓度峰不穿透土柱

体，而在土柱中有完整的浓度分布曲线。试验结束

后，以源层为零点，向下为正，将土柱解体为每

层3 mm的样品，并测量Sr-90的浓度。具体为先用 

6 mol L-1的盐酸浸取砂土，草酸沉淀钙、镁、铁等

图1　土柱试验装置

Fig. 1　Soil column experiment device
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金属离子，再用3 mol L-1的硝酸溶解沉淀，过Sr-

spec树脂柱，最后用蒸馏水将Sr-90洗脱，草酸沉

淀Sr2+，质量法计算Sr的化学回收率，溶解沉淀并

用低本底液体闪烁谱仪测量Sr-90的浓度。另外，

取6、12、18、24、30、36、42、48、54、60 cm

处的样品，用烘干法测量含水率，得到土柱体垂向

上的含水率分布情况，作为实测资料用于核素迁移

水分模型的验证数据。

1.3　土壤水力参数测定

土壤水力参数包括土壤水分特征曲线与饱和

导水率。土壤水分特征曲线采用砂性漏斗法和机械

张力计法相结合的方式测定，土壤吸力较小时，采

用砂性漏斗法；土壤吸力较大时，采用张力计法。

通过试验得到了8 个不同体积含水率下的土壤吸力

值。采用Van Genuchten（1980）模型对饱和含水

率θ s、残余含水率θ r、进气值倒数α和拟合参数n进

行了求解。参数结果如表2。

此外由于砂土介质的渗透性较好，饱和导水率

测定采用定水头法。从土柱底端通水，使整个土柱

体饱和，上部安装定水头装置（如图2），调整入

水口供水量，使试验期间水头差H保持不变，记录

时间Δt和底部出口流量Q。

表2　土壤水力参数

Table 2　Soil hydraulic parameters

类型

Type

θs

（cm3 cm-3）

θr

（cm3 cm-3）

α

（cm-1）
n

Ks

（cm s-1）

砂土

Sand
0.32 0.0023 0.0165 2.6846 2.90×10-4

2　结　果

2.1　不同喷淋强度土柱含水率

三 个 土 柱 体 中 含 水 率 分 布 从 上 到 下 逐 渐 增

大 ， 越 靠 近 底 部 越 接 近 饱 和 含 水 率 。 S T - 1 土 柱

含水率为0.167～0.324 cm3 cm-3、ST-2土柱含水

率为0.172～0.334 cm3 cm-3、ST-3土柱含水率为

0.170～0.332 cm3 cm-3（表3）。分析原因是，砂土

介质的渗透系数远大于喷淋强度，水迅速下渗并在

土柱底部累积，当达到饱和含水率后在重力作用下

排出。虽然喷淋量强度不同，但是当含水率达到稳

定后，三个土柱体中垂向含水率的分布基本相同，

图2　饱和导水率测定试验装置

Fig. 2　Test device for measuring saturated water conductivity

区别在于喷淋量越大，含水率越快达到稳定。

2.2　不同喷淋强度下Sr-90在土柱中的迁移

ST-1土柱喷淋51 d后，Sr-90浓度峰垂直向

下迁移约42.3 cm，峰值浓度为415.8 Bq cm-3（图

3）。ST-2土柱喷淋102 d后，Sr-90浓度峰向下迁

移约46.2 cm，峰值浓度为289.6 Bq cm-3。ST-3土

柱喷淋204 d后，Sr-90浓度峰向下迁移约44.4 cm，

峰值浓度为323.9 Bq cm-3。

三 种 喷 淋 强 度 下 S r - 9 0 的 浓 度 峰 在 砂 土 介 质

中的迁移距离基本一致，迁移距离与喷淋强度、

时间成正比。但是三个土柱上部0～40 cm深度范

围内Sr-90的浓度并没有很快递减为零，依然保持

约100～200 Bq cm-3，浓度分布曲线存在拖尾的

特征，说明Sr-90从源层上被洗脱下来后，被吸附

并滞留至砂土介质上，而浓度峰值通过后，更多

的Sr-90从砂土介质中解吸出来，使得很长时间段

内土柱体上部保持相对较高的浓度。ST-2、ST-3

土柱中Sr-90的浓度分布曲线和峰值浓度基本一

致，而ST-1土柱明显大于前两者，意味着喷淋强

度越大，Sr-90更容易从源层上洗脱下来，而当喷

淋强度降低到60 ml d-1时，影响变小。从污染场

地的修复治理和剂量估算的角度考虑，当Sr-90

进 入 砂 土 介 质 后 ， 高 浓 度 污 染 将 会 是 一 个 持 续 

过程。
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表3　实测土柱体含水率分布

Table 3　Measured moisture content in soil column

深度Depth

（cm）

含水率Water content（cm3 cm-3）

ST-1 ST-2 ST-3

6 0.167 0.172 0.170 

12 0.215 0.178 0.170 

18 0.231 0.211 0.165 

24 0.225 0.189 0.212 

30 0.234 0.220 0.232 

36 0.254 0.220 0.228 

42 0.276 0.246 0.248 

48 0.309 0.253 0.236 

54 0.314 0.261 0.298 

60 0.324 0.334 0.332 

　　注：ST-1、ST-2、ST-3对应喷淋强度分别为120 ml d-1、60 ml d-1、30 ml d-1。下同　Note：The corresponding spray intensity of 

ST-1、ST-2、ST-3 are 120 ml d-1，60 ml d-1，30 ml d-1. The same below

图3　土柱体剖面Sr-90实测浓度分布曲线

Fig. 3　Concentration distribution curve of Sr-90 in soil column profile

3　核素迁移的数值模拟

3.1　水流模型的建立及含水率验证

为 了 更 加 深 入 地 分 析 上 述 现 象 ， 首 先 应 用

Hydrus-1d软件建立垂向上的一维饱和—非饱和水

流模型，然后分别加入平衡吸附迁移模式和非平

衡吸附迁移模式。从迁移模式和迁移参数两个方

面探讨不同喷淋强度对核素Sr-90在砂土中迁移的

影响。

首先，根据Richard方程建立垂向上的一维饱

和—非饱和水流模型，空间上将模型离散为3 mm

的单元格，时间步长为90 s。将试验得到的土壤物

理参数、土壤水力参数、喷淋强度、底部流出量代

入模型，计算得到土柱体垂向上含水率分布值，同

样选取6、12、18、24、30、36、42、48、54、60 

cm处的计算值。目的是与试验得到的实测含水率

值对比，验证水流模型的可靠性。

式中，θ为体积含水率（cm3 cm-3），t为水分运移

时间（d），h为非饱和带压力水头（cm），z为空 
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间坐标，K（h）为非饱和导水率（cm d-1），θ0为初

始含水率（cm3 cm-3），V1为入渗通量（cm d-1），

V 2 为 底 部 流 出 量 （ c m  d - 1 ） ， H 为 土 柱 体 高 度

（cm）。

从 含 水 率 计 算 结 果 来 看 （ 表 4 ） ， 模 型 中 含

水 率 分 布 也 是 由 上 至 下 逐 渐 增 大 ， 靠 近 底 部 接

近饱和含水率。ST-1土柱含水率为0.187～0.317 

cm3 cm-3，与实测值的偏差为-5.58%～11.98%。

ST-2土柱含水率为0.156～0.298  cm 3 cm -3，与

实测值的偏差为-12.80%～8.81%。ST-3土柱含

水率为0.148～0.290 cm3 cm-3，与实测值的偏差

为-12.94%～8.90%。对比结果发现两者基本吻

合，所建水流模型精度基本达到要求，能反映实际

水流运动情况。

表4　模型含水率计算结果及验证

Table 4　Calculation results and verification of moisture content by model

深度 Depth

（cm）

ST-1（cm3 cm-3） ST-2（cm3 cm-3） ST-3（cm3 cm-3）

计算值

Calculation value

偏差

Deviation

计算值

Calculation value

偏差

Deviation

计算值

Calculation value

偏差

Deviation

6 0.187 11.98% 0.156 -9.30% 0.148 -12.94%

12 0.203 -5.58% 0.168 -5.62% 0.161 -5.29%

18 0.220 -4.76% 0.184 -12.80% 0.175 6.06%

24 0.237 5.33% 0.200 5.82% 0.190 -10.38%

30 0.254 8.55% 0.217 -1.36% 0.206 -11.21%

36 0.271 6.69% 0.234 6.36% 0.223 -2.19%

42 0.287 3.99% 0.251 2.03% 0.240 -3.23%

48 0.300 -2.91% 0.268 5.93% 0.257 8.90%

54 0.309 -1.59% 0.284 8.81% 0.275 -7.72%

60 0.317 -2.16% 0.298 -10.78% 0.290 -12.65%

　　注：偏差为正值，表示计算值偏大；负值，表示计算值偏小 Note：Deviation is positive，the calculated value is large；Deviation 

is negative，the calculated value is small

3.2　平衡与非平衡吸附模式的对比及迁移参数拟合

目前，核素在土壤中的迁移模式分为平衡吸附

模式和非平衡吸附模式。平衡吸附模式，意味着核

素在固相介质中能很快达到吸附、解吸平衡或者是

有足够长的时间让吸附相与溶解相之间达到平衡，

但实际上对于吸附能力弱或者没有足够长时间与固

相介质接触的核素，其浓度分布曲线往往存在不对

称性和拖尾。而非平衡吸附模式能更好地描述这种

现象。

20世纪50年代，对流—弥散理论开始用于描

述溶质的迁移运动，其迁移行为是物理、化学等

一 系 列 复 杂 过 程 综 合 作 用 的 结 果 ［ 1 6 - 2 0 ］。 Y e h 和 

Tripathi［21］以及Mangold和Tsang［22］将对流—弥散

和多组分化学反应耦合建立了溶质的非平衡迁移方

程，它有效地融入了化学非平衡和物理非平衡两种

过程。化学非平衡过程考虑了不同形式的吸附作

用，物理非平衡过程考虑了不同形式的水流运动，

尽管基于理论的不同，但是在一定的假设前提下，

化学非平衡过程和物理非平衡过程可以耦合成统一

的数学形式，为非平衡吸附模式的发展和应用创造

了条件。

平衡吸附模型［13-15］认为核素在固相介质中能

很快达到吸附平衡，此时固相中核素浓度是分配系

数与液相中核素浓度的乘积，数学模型如下：

非平衡吸附模型［8-12］（单点吸附模型）与平衡

吸附模式的区别是，迁移方程中引入了一级速率系数

β，认为核素在迁移过程中被固相介质吸附不会瞬时

完成，而是存在吸附速率的问题。数学模型如下：
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初始条件和边界条件如下：

式 中 ， θ为 体 积 含 水 率 （ c m 3 c m - 3） ， t 为 核 素

运 移 时 间 （ d ） ， z 为 空 间 坐 标 ， D 为 弥 散 系 数 

（cm2 d-1），ρ为容重（g cm-3），C为溶解相浓度

（Bq cm-3），Sk为吸附相浓度（Bq cm-3），Kd为

平衡吸附时的分配系数（cm3 g-1），β为溶解相与

吸附相之间的一级速率系数（d-1），H为土柱体高

度（cm），L为源层厚度（cm），C 0为初始浓度

（Bq cm-3），C1为流出液浓度（Bq cm-3）。

分别建立平衡吸附、非平衡吸附（单点吸附

模型）两种模式下的核素迁移一维垂直入渗数值模

型。计算得到两种模式下Sr-90在土柱体中的计算

浓度分布曲线，将实测分布曲线与计算分布曲线进

行对比分析，根据拟合程度，求得Sr-90在砂土中

的分配系数Kd、弥散度D、一级速率系数β。

从浓度计算结果来看（表5），ST-1土柱平衡

吸附模式的计算峰值约634.3 Bq cm-3，非平衡吸

附模式的计算峰值约396.4 Bq cm-3，分配系数为 

0.73 ml g-1，β为1.46 d-1。ST-2土柱平衡吸附模式

的计算峰值约523.2 Bq cm-3，非平衡吸附模式的计

算峰值约253.3 Bq cm-3，分配系数为0.70 ml g-1，

β为0.56 d-1。ST-3土柱平衡吸附模式的计算峰值

约695.2 Bq cm-3，非平衡吸附模式的计算峰值约 

317.5 Bq cm-3，分配系数为0.72 ml g-1，β为0.36 d-1。

平衡吸附模式计算的浓度分布曲线呈明显的

对称性，高于实测浓度，且在浓度峰值通过后，很

快递减为零，无法描述实测浓度分布曲线的拖尾

特征。非平衡吸附模式考虑了溶解相与吸附相之

间的一级速率系数β，计算的浓度分布曲线与实测

浓度点吻合程度较好（图4）。3 种喷淋强度下，

Sr-90的浓度峰在土柱体中的迁移距离基本一致，

而非平衡吸附模式中所定义的分配系数为线性平衡

吸附时的分配系数，按照理论只要介质相同，其值

应该一致。本次试验拟合得到的分配系数为0.70～ 

0.73 ml  g -1，基本上变化不大，符合理论，同时

说明Sr-90在砂土介质中的迁移距离与喷淋强度和

时间成比例。核素在土壤介质中的分配系数受pH

和有机质含量的影响较大，但是本次三个试验土

柱的土样来自同一种土壤介质，经过测量土壤中

pH、有机质含量、氮、磷、钾含量基本上相同。

ST-2土柱砂土有机质含量较ST-1、ST-3土柱少约

16%，因此该土柱Sr-90浓度峰迁移的距离较其他2 

个土柱稍远，分配系数稍小。

三 种 喷 淋 强 度 下 ， 三 个 土 柱 体 的 弥 散 度 为

0.08～0.24 cm。这是由于本次试验采用的是扰动

土，装填存在非均质性导致。

表5　Sr-90迁移参数

Table 5　Migration parameters of Sr-90

土柱

Soil column

分配系数Kd

Distribution 

coefficient

（ml g-1）

弥散度D

Dispersion

（cm）

一级速率系数β

First order rate 

coefficient

（d-1）

ST-1 0.73 0.08 1.46

ST-2 0.70 0.10 0.56

ST-3 0.72 0.24 0.36

4　结　论

在实验室内建立了120 ml  d -1、60 ml  d -1、 

30  ml  d -1三种不同喷淋强度下Sr-90在砂土土柱

中的迁移试验（对应试验时间分别为51 d、102 

d 、 2 0 4  d ） ， 对 比 分 析 了 不 同 喷 淋 强 度 对 核 素

Sr-90在砂土中迁移的影响。得出以下主要结论： 

（1）三种喷淋强度下，Sr-90浓度峰的迁移距离

基本一致，迁移距离与喷淋强度和时间成正比。

（2）三组试验的喷淋强度和试验时间均不同，但

是喷淋的总水量一致，说明淋洗水量对Sr-90的迁

移更为重要。（3）三种喷淋强度下，Sr-90的浓度

分布曲线均明显存在拖尾，浓度峰值过后，更多

的Sr-90会从砂土介质中被解吸出来，使得很长时

间段内保持较高的浓度。（4）应用平衡吸附模式

已经无法对Sr-90浓度分布曲线的拖尾进行准确描

述，而采用非平衡吸附模式，引入一级速率系数β
后，能更好地描述该现象。
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图4　土柱Sr-90浓度拟合计算

Fig. 4　Fitting of Sr-90 concentration
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Effect of Spraying Intensity on Migration of Sr-90 in Soil 

ZHU Jun　DENG Anchang　SHI Yunfeng　CHEN Chao　LIU Tuantuan　ZHANG Aiming†

（China Institute for Radiation Protection，Taiyuan 030006，China）

Abstract　Based on the dynamic soil column method in laboratory，experiment was conducted on 

studying the migration of radionuclide Sr-90 in Sand relative to different spraying intensity（spraying intensity 

was designed to 120 ml d-1，60 ml d-1，30 ml d-1，and the corresponding experimental time were 51， 

102 204 day respectively）.Results showed that migration distance of Sr-90 concentration peak in the soil 

columns more or less the same，were 42.3 cm，46.2 cm，44.4 cm，Which was positively related to intensity 

and duration of the spraying. In addition，the concentration distribution curves of Sr-90 in soil column section 

all exhibited asymmetry and“tailing”phenomena under the three different spray intensity，i.e. After Sr-

90 was leached down from the source layer，it was adsorbed to the Sand，thus lagging behind and getting 

desorbed after the peak concentration passing the observation point，hence Sr-90 concentration remained to 

be quite high in soil columns for a long time. With the aid of HYDRUS-1D software，two numerical models 

were established for radionuclide migration，one based on equilibrium adsorption and the other on non-
equilibrium adsorption. It was found that the non-equilibrium sorption model，which took into account the 

first-order rate coefficients β，could be used to better explain the asymmetry and tailing phenomena. Based on 

fitting the measurements of Sr-90 concentrations in the soil columns，distribution coefficient of Sr-90 in the 

Sand was figured out to be 0.73 ml g-1，0.70 ml g-1 and 0.72 ml g-1 relative to intensity of the spraying，which 

shows that intensity of the spraying did not have much effect on distribution coefficient of Sr-90.

Key words　Spraying intensity；Soil column experiment；Radionuclide migration；Equilibrium 

adsorption；Non-equilibrium adsorption
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