
 

多核素示踪粤西广海湾水体和颗粒物输运过程

谷河泉，吴梅桂*，赵　峰，王中瑗，倪志鑫，李冬梅，赵　力，郑远来，周　鹏
（国家海洋局南海环境监测中心, 海南南沙珊瑚礁生态系统野外科学观测研究站,
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摘要：利用放射性同位素在海洋环境中的迁移行为，探索与其相对一致的海洋学过程，已成为海洋学研究

的一种重要技术手段。本文利用海洋放射性同位素示踪技术，以溶解态镭同位素 224Ra、 223Ra、 228Ra和颗粒

态核素 7Be、 210Pb、 234Th为示踪核素，于 2019年 10月至 2020年 1月期间开展了粤西广海湾水体和颗粒物输

运过程的调查研究，并用修正 224Ra/228Ra模型计算了广海湾水体滞留时间。结果表明，广海湾水体及其携

带溶解态物质向外海迁移的时间尺度约为 1 d。在定量评估广海湾颗粒态 7Be和 210Pb的各项来源与归宿的

基础上，构建了两核素箱式模型。结果表明：大气沉降是广海湾 7Be和 210Pb的重要来源，广海湾向湾外输

送是 7Be的最大归宿；珠江来沙随粤西沿岸流以涨落潮形式进入广海湾，构成广海湾 210Pb的潜在重要来

源。利用典型海湾 7Be、 210Pb和 234Th颗粒物滞留时间模型，分别估算了广海湾悬浮颗粒物滞留时间，通过

对比三核素估算结果，本文认为以 210Pb示踪的广海湾颗粒物滞留时间（τp,Pb＝12～45 d）能更好地指示广海

湾颗粒物及其携带颗粒活性污染物（如重金属、部分有机污染物）输运过程的时间尺度。
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Abstract: The  migration  and  fate  of  pollutants  discharged  by  human  into  marine  environment  are

mainly controlled by the transport processes of seawater and particulate matters. By utilizing natural or

artificial  radioactive  isotopes,  which  are  widely  present  in  the  ocean,  the  timescales  of  seawater  and

particle dynamics can be quantitatively evaluated. During the period of October 2019 to January 2020,
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the  activities  of  dissolved  radium  isotopes  (224Ra,  223Ra,  and  228Ra)  in  the  water  body  and  coastal
groundwater  in  Guanghai  Bay,  western  Guangdong  Province,  China  were  investigated  in  this  study.
Meanwhile,  the  activities  of  particulate  nuclides  (7Be,  210Pb,  and  234Th)  of  surface  sediments  and
suspended sediments were also investigated in the same sampling period. Based on the collected data of
radioactive  isotopes,  a  comprehensive  study  on  the  timescales  of  transport  processes  of  seawater  and
particulates in Guanghai Bay was carried out. The residence time of water in the bay was calculated by
using  the  improved  224Ra/228Ra  model,  and  the  results  show  that  the  timescale  for  the  migration  and
spread  of  water  and  its  dissolved  pollutants  carrying  to  the  outer  of  the  bay  is  around  1  day.
Additionally, two box models for the particulate 7Be and 210Pb were constructed, respectively, based on
a quantitative assessment of all sources and sinks of both isotopes in the water body. The results reveal
that the atmospheric deposition compared to the local river input is one of the most significant sources
of  7Be or  210Pb in  the  study area  and the  net  tidal  export  from the  bay to  the  open sea  constitutes  the
primary sink for the particulate 7Be in the water body. For the particulate 210Pb, the sediment burial is
the  major  sink  when  the  sedimentation  rate  is  as  low  as  that  of  islands  located  outside  the  bay  (i.e.,
0.78 cm/a). Whereas the input of suspended sediments from the Pearl River, which is carried by coastal
currents  of  western  Guangdong,  becomes  the  most  important  source  when  the  sedimentation  rate
increases to 3.0 cm/a of  Pearl  River  estuary.  The residence time of  particulate  matters  in the bay was
estimated  by  using  the  particulate  7Be,  210Pb  and  234Th  residence  time  models  for  typical  bays,
respectively. The results show that the residence time of particles calculated by 7Be and 234Th was quite
similar, approximately 2 days. In contrast,  the particulate residence time estimated by 210Pb was much
longer,  ranging  from  12  to  45  days,  with  shorter  particulate  residence  time  corresponding  to  higher
sedimentation rate. Comparing the estimates of residence times for particulate matters and considering
the contribution of sediments from Pearl River, the study concludes that the particulate residence time
calculated by 210Pb provides a better indication of the timescale for the transport processes of particles
and  their  associated  pollutants  in  Guanghai  Bay.  The  findings  of  this  study  are  intended  to  provide  a
theoretical  basis  for  scientifically  evaluating  the  pollutant  carrying  capacity  of  Guanghai  Bay.  This
comprehensive  understanding  of  pollutant  transport  and  fate  will  support  more  informed  decision-
making  in  environmental  management  and  pollution  control  efforts,  ensuring  the  protection  and
sustainability of the marine environment in Guanghai Bay.
Key words: radium isotopes; 7Be; 210Pb; 234Th; residence time; western Guangdong; Guanghai Bay

海洋放射性同位素示踪技术是核科学、化学

和海洋科学等多学科交叉渗透的新兴调查与研究

方法 [1]。其原理在于，利用海洋环境中广泛存在

的放射性同位素，研究与其自身特征和迁移行为

相对一致的海洋学过程，如水体交换、颗粒物输

运、沉积埋藏、有机碳输送、海洋生产力等海洋学

问题[2-7]。

以天然放射性镭同位素为例， 2 2 4Ra（T 1 / 2=

3.7 d）、 223Ra（T1/2=11.4 d）、 228Ra（T1/2=5.7 a）和
226Ra（T1/2=1 600 a）4 种核素的物理、化学性质相

同，半衰期不同，在海洋环境中呈溶解态特征，可

以作为研究海洋不同时间尺度水团混合过程的良

好示踪核素，已在国内外海洋学研究中得到广泛

应用 [3, 8-10]。放射性核素 7Be（T1/2=53.3 d）、 210Pb

（T1/2=22.3 a）和234Th（T1/2=24.1 d）在海洋环境中均

表现出易吸附于颗粒物的地球化学行为，可以用

于示踪不同时间尺度的颗粒物海洋学过程，如颗

粒物来源判断、再悬浮、沉积埋藏以及颗粒活性

金属元素和化学污染物的生物地球化学循环过程

等[2, 6, 11-12]。

粤西广海湾地处广东省台山市，南临南海，属

亚热带海洋性季风气候，水深仅 2～5 m；潮汐属不

规则半日潮，潮波主要由东南部湾口进入海湾，整

个海湾潮时差别不大。自全新世以来，受粤西沿
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岸流影响，广海湾海域接受大量来自珠江的泥沙，

沿岸淤积旺盛，滩涂发育较快 [13]。广海湾地处人

口稠密的珠江三角洲，日益加剧的人类活动对海

域生态环境构成较大威胁，如近岸工农业排废、

日常生活排污、香港惰性物料填埋等。陆源排放

的溶解态污染物与广海湾潮水混合、扩散，其迁

移扩散速率受控于广海湾水体交换能力。同时，

由于悬浮颗粒物自身铁锰氧化物具有较大比表面

积，能够大量吸附陆源颗粒活性污染物，如重金

属、有机污染物 PAHs（多环芳烃）、PCBs（多氯联

苯）等，悬浮颗粒物在广海湾的输运过程将极大影

响其所吸附颗粒活性污染物的迁移行为。

为此，本研究拟通过调查放射性核素在广海

湾水体、悬浮颗粒物和底层沉积物的分布特征，

定量分析其来源与归宿，以多核素示踪广海湾水体

和颗粒物输运过程，以镭同位素示踪技术评价广

海湾水体交换过程，以颗粒态核素7Be、210Pb和234Th

示踪广海湾悬浮颗粒物的来源、沉降与输运过程。 

1　调查区域与分析方法 

1.1　调查区域

2019 年 10 月 29—31 日期间，搭载当地渔船

开展广海湾海域放射性核素调查，海水、悬浮颗

粒物、底层及潮滩沉积物采样站位如图 1 所示，现

场采集 6 个海水及悬浮颗粒物样品和 23 个底层

和潮滩沉积物样品，同步获取温度、盐度、水深等

水文参数。2020 年 1 月 10—12 日期间，围绕广海

湾东部沿岸，共采集 5 个沿岸地下水和潮滩孔隙

水样品，其中 4 个为井水样品，1 个为大同河口中

潮滩孔隙水样品，如图 1中红钉标识。
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图 1    广海湾放射性核素采样站位

Fig. 1    Radionuclide sampling stations in Guanghai Bay
 

现场以抽水泵抽取海水样品，采水体积为

240 L。每个样品分 5路同时经足量聚丙烯纤维棉

（孔径为 0.5 μm）截留悬浮颗粒物，每路均流洗

15 g 锰纤维以富集镭同位素，随机选取任意一路

水样用双柱法测量锰纤维吸附效率。海水流洗完

毕后，取出聚丙烯纤维棉作为悬浮颗粒物样品，装

入自封袋冷冻保存。现场以挖泥斗采集底层沉积

物样品，以木铲取 1～2 kg 装入自封袋冷冻保存。

地下水和孔隙水样品采水体积均为 10 L，亦利用

锰纤维富集镭同位素。 

1.2　分析方法

返回岸上后，利用真空泵抽取锰纤维残余水

分，用去离子水洗涤 1～2 次以去除盐分，控制锰

纤维湿度约为 0.75（水/锰纤维质量比），以锰纤维

为载体利用延迟符合计数器（radium delayed coin-

cidence counter，RaDeCC）测量镭同位素 224Ra、
223Ra、 228Ra 和溶解态 228Th 活度，测量方法参照

Garcia-Solsona 等 [14] 和 Moore[15] 的研究。本实验

室 RaDeCC 探测效率以标样 232Th-228Ra-224Ra 确

定。以实测224Ra 和溶解态228Th 活度差值计算过

剩224Ra（即 ex224Ra）活度，后文224Ra均指 ex224Ra。

解冻悬浮颗粒物样品，置马弗炉中完全灼烧

后装入样品盒；解冻底层及潮滩沉积物样品，置烘

箱中于 55 ℃ 烘干，研磨后装入样品盒。悬浮颗粒

物和沉积物样品以高纯锗 γ 能谱仪（型号 BE5030）

测量颗粒态核素活度，测量时间为 24 h。颗粒态核
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素活度计算具体如下：7Be活度以能量峰 477.59 keV

（分支比为 10.42%）确定； 2 3 4Th 活度以能量峰

63.29 keV（4.5%）和 92.8 keV（2.6%）确定；样品放

置 1.5 a 后二次测量234Th 以确定238U 活度；210Pb 活

度以能量峰 46.5 keV（4.05%）确定；226Ra 活度以密

封 20 d 后的 214Pb 能量峰 351.92 keV（37.6%）和
214Bi能量峰 609.31 keV（46.1%）计算。 

2　结果与讨论 

2.1　镭同位素活度浓度

1） 水体

2019 年 10 月采样期间，广海湾表层水体温

度、盐度及镭同位素活度浓度列于表 1。由表 1

可见，广海湾水体温度和盐度变化不大，温度在

23.4～25.4 ℃ 之间，平均值为 24.8 ℃；盐度在 21.1～

24.8之间，平均值为 23.3。224Ra活度浓度为 13.1～

23.7 mBq/L，平均值为（18.1±3.9）  mBq/L； 223Ra

活度浓度为 0.7～1.1  mBq/L，平均值为 （1.0±

0.2） mBq/L；228Ra 活度浓度为 13.9～23.8 mBq/L，

平均值为（17.8±3.9） mBq/L。广海湾及其周边海

域镭同位素水平列于表 2，对比粤西、粤东、珠江

口、大亚湾等附近海域的历史数据，广海湾水体

镭同位素活度浓度处在较高水平。

广海湾海水体224Ra、223Ra 和228Ra 的分布趋势

如图 2 所示。可见，短半衰期224Ra 和223Ra 的分布

趋势基本一致，两核素均呈远岸低、近岸高的特

征，其中高值点出现在靠近西部养殖区的 GH15

站位，低值点出现在潮流入湾口的 GH1 站位；长

半衰期228Ra 的分布趋势略有不同，高值点出现在

大同河口处，即 TSJ-02 站位，低值点亦出现在潮

流入湾口的 GH1 和 TSJ-05 站位。广海湾水体镭

同位素主要来源为沿岸地下水，其分布趋势受当

地沿岸地下水排放、地表径流、潮流以及自身特

性等多种因素影响。

2） 沿岸地下水

表 3 为广海湾沿岸地下水镭同位素活度浓

度，结合 Dai 等 [9] 在广海湾东西两侧的地下水数

据，可以总结出广海湾及其附近海域沿岸地下水
224Ra 活度浓度为 35.9～335 mBq/L，平均值为

（121±94） mBq/L；223Ra活度浓度为 0.6～12.8 mBq/L，

平均值为（3.5±3.9）  mBq/L； 228Ra 活度浓度为

27.8～262 mBq/L，平均值为（98.8±76.7）  mBq/L。

对比可知，广海湾沿岸地下水镭同位素活度浓度

远高于水体。 

 

表 1   广海湾水体镭同位素活度浓度

Table 1    Activity concentrations of radium isotopes in water of Guanghai Bay

样品名 温度/℃ 盐度
镭同位素活度浓度/（mBq/L）

224Ra 223Ra 228Ra

16# 25.3 24.8 18.5±0.9 1.0±0.1 16.5±8.9

GH1 25.3 23.4 13.1±0.8 0.7±0.1 14.4±3.5

GH3 25.4 21.1 16.5±0.9 0.8±0.1 17.0±3.4

GH15 23.4 23.5 23.7±1.1 1.1±0.1 21.0±4.3

TSJ-02 24.8 22.3 21.5±1.1 1.1±0.1 23.8±4.9

TSJ-05 24.7 24.7 15.3±0.8 1.0±0.1 13.9±6.9

平均值 24.8 23.3 18.1±3.9 1.0±0.2 17.8±3.9

范围 23.4～25.4 21.1～24.8 13.1～23.7 0.7～1.1 13.9～23.8

 

表 2   广海湾及其周边海域镭同位素活度浓度

Table 2    Activity concentrations of radium isotopes in waters of Guanghai Bay and nearby coastal zones

周边海域
镭同位素活度浓度/（mBq/L）

224Ra 223Ra 228Ra

珠江口及粤东海域[16] 0.02～7.33 0～0.32 1.14～10.2

大亚湾[8] 2.5～49.0 0.2～1.5 2.3～16.7

粤西和部分粤东海域[9] 0～5.83 0.01～0.36 1.58～13.0

广海湾 13.1～23.7 0.7～1.1 13.9～23.8
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2.2　颗粒态核素比活度

1） 悬浮颗粒物

本文以234Th 和238U、210Pb 和226Ra 的差值计算

过剩234Th（即 ex234Th）和过剩210Pb（即 ex210Pb）比

活度。广海湾水体中颗粒态核素比活度列于表 4。

由表 4 可见，广海湾采集的 6 个悬浮颗粒物中有

3 个样品检出7Be，均检出 ex234Th 和 ex210Pb。经统

计， 7Be、ex234Th、ex210Pb 比活度平均值分别为

（3.22±2.31） 、（7.8±5.5）、（34.7±15.5） Bq/kg，变化范围

分别为未检出～6.39、0.8～17.8、21.6～63.5 Bq/kg。

 
 

表 4    广海湾水体中颗粒态核素比活度

Table 4    Specific activities of particulate nuclides in water of Guanghai Bay

样品名 悬浮颗粒物浓度/（kg/m3）
核素比活度/（Bq/kg）

7Be 234Th 238U ex234Th 210Pb 226Ra ex210Pb

16# 0.12 Δ 32.8±6.7 25.7±3.3 7.1±7.5 36.9±8.8 9.6±0.5 27.3±3.0

GH1 0.12 Δ 35.9±4.7 18.1±2.5 17.8±5.3 33.7±7.8 9.9±0.6 23.9±3.3

GH3 0.13 Δ 30.6±1.9 29.8±3.2 0.8±3.8 30.0±4.7 8.4±0.5 21.6±2.1

GH15 0.29 6.39±1.62 53.8±7.6 46.5±3.8 7.3±8.5 82.0±9.5 18.5±0.7 63.5±4.4

TSJ-02 0.25 3.43±0.95 40.2±5.1 40.2±5.1 6.3±5.9 48.7±6.7 9.0±0.4 39.7±2.2

TSJ-05 0.13 5.53±1.82 35.2±5.4 35.2±5.4 7.4±6.3 43.4±8.3 11.2±0.6 32.2±3.6

平均值 0.18 3.22±2.31 38.1±8.3 30.3±9.5 7.8±5.5 45.8±19.0 11.1±3.8 34.7±15.5

范围 0.12～0.29 Δ～6.39 30.6～53.8 18.1～46.5 0.8～17.8 30.0～82.0 8.4～18.5 21.6～63.5

　　注：Δ表示未检出
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图 2    广海湾表层水体224Ra、223Ra和228Ra活度浓度分布

Fig. 2    Activity concentration distributions of 224Ra, 223Ra, and 228Ra in surface water of Guanghai Bay

 

表 3   广海湾沿岸地下水镭同位素活度浓度

Table 3    Activity concentration of radium isotopes in groundwater of Guanghai Bay

样品名 盐度
镭同位素活度浓度/（mBq/L）

来源
224Ra 223Ra 228Ra

J0 0 142.3±7.6 2.0±0.5 151±27

本研究

J1 0 141.5±7.0 2.0±0.5 106±18

J2 0 35.9±4.0 1.5±0.4 59.0±12.2

J3 0 62.3±3.2 0.6±0.3 27.8±4.1

GH17 8.0 70.4±2.8 1.7±0.4 40.6±4.1

GW2-1 23.6 90.7±0.7 4.2±0.5 82.0±2.5

Dai等（2021）[9]GW2-2 25.1 92.8±0.3 3.3±0.3 61.5±1.8

GW3 24.1 335±1 12.8±1.2 262±7

平均值 10.1 121±94 3.5±3.9 98.8±76.7

范围 0～25.1 35.9～335 0.6～12.8 27.8～262
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2） 表层沉积物

广海湾表层沉积物颗粒态核素比活度水平如

表 5 所列。由表 5 可见，23 个表层沉积物样品中

有 9个检出7Be，14个检出 ex234Th，全部检出 ex210Pb。

经统计，7Be、ex234Th、ex210Pb 比活度平均值分别

为（2.95±3.15）、（23.4±28.7）、（57.3±28.8） Bq/kg，

变化范围分别为未检出～9.88、0～90.4、5.80～

113 Bq/kg。整体而言，表层沉积物的颗粒态核素

比活度大于对应站位的悬浮颗粒物。为简略起

见，后文234Th和210Pb均指 ex234Th和ex210Pb。

 
 

表 5    广海湾表层沉积物颗粒态核素比活度

Table 5    Specific activities of particulate nuclides in surface sediment of Guanghai Bay

站位
核素比活度/（Bq/kg）

7Be 234Th 238U ex234Th 210Pb 226Ra ex210Pb

9# Δ 73.9±8.0 74.6±6.3 — 102±14 36.4±0.8 65.6±14.0

10# Δ 121±12 75.1±6.6 45.9±13.7 52.9±7.2 36.3±1.3 16.6±7.3

15# 6.54±1.49 78.0±9.0 56.0±7.3 22.0±11.6 115±17 29.9±1.0 85.1±17.0

16# Δ 123±12 60.6±8.0 62.4±14.4 53.3±7.0 35.1±1.2 18.2±7.1

GH1 Δ 67.9±3.7 74.5±5.0 — 67.9±8.9 33.2±0.8 34.7±8.9

GH2 Δ 62.2±3.1 68.9±4.2 — 64.0±8.4 30.0±0.8 34.0±8.4

GH3 Δ 85.6±4.5 57.3±7.6 28.3±8.8 68.8±9.8 31.3±1.1 37.5±9.9

GH4 Δ 118±12 54.0±6.9 64.0±13.8 48.4±7.1 29.4±1.0 19.0±7.2

GH5 1.63±0.33 69.9±6.2 61.0±7.8 8.9±9.9 111±11 30.3±1.0 81.0±11

GH6 Δ 111±12 59.5±7.5 51.5±14.2 53.6±7.8 29.0±1.0 24.6±7.9

GH7 1.79±0.53 50.3±2.9 62.7±5.1 — 101±16 29.9±1.0 70.9±16.5

GH8 Δ 60.3±6.7 49.1±6.4 11.2±9.2 92.1±12.9 28.0±1.0 64.1±12.9

GH9 Δ 53.1±6.6 61.5±3.7 — 86.4±13.0 29.6±1.0 56.8±13.0

GH10 Δ 65.0±7.4 67.4±7.9 — 122±20 33.2±1.1 88.8±20.0

GH11 7.63±1.91 75.1±8.1 67.0±8.7 8.1±11.9 150±20 36.9±1.3 113±20

GH12 Δ 66.2±7.7 50.6±6.9 15.6±10.4 102±15 30.8±1.1 71.2±15.0

GH13 7.76±1.77 170±18 79.6±10.0 90.4±20.6 97.4±13.6 39.6±1.3 57.8±13.7

GH14 7.29±1.68 82.3±10.0 87.4±6.6 — 104±14 38.0±1.3 66.0±14.1

GH15 Δ 74.9±1.4 85.4±6.1 — 109±12 36.4±0.8 72.2±11.8

GH17 9.88±1.72 105±2 77.1±9.1 27.9±9.3 137±18 45.2±1.5 91.8±18.1

TSJ-02 8.60±0.70 144±14 61.5±3.7 82.5±14.5 90.3±11.8 37.2±1.1 53.1±11.9

TSJ-05 3.65±0.88 75.7±7.9 56.0±7.4 19.7±10.8 124±17 34.6±1.2 89.4±17.0

TSJ-12 Δ 38.5±2.2 45.9±6.0 — 18.6±3.8 12.8±0.3 5.8±3.8

平均值 2.95±3.15 85.7±32.2 64.9±11.4 23.4±28.7 90.0±32.0 32.8±6.1 57.3±28.8

范围 Δ～9.88 38.5～170 45.9～87.4 0～90.4 18.6～150 12.8～45.2 5.80～113

　　注：Δ表示未检出；—表示该站位234Th无过剩

 

广海湾底层沉积物中7Be、234Th 和210Pb 的分

布趋势示于图 3。大同河潮滩沉积物（站位 GH17）

的 7Be 比活度最高， 210Pb 比活度处于较高水平。

大同河口处（站位 GH13 和 TSJ-02）及湾顶部（站

位 GH14 和 GH11）的底层沉积物是7Be、234Th 和
210Pb 的高值区，这可能是由于陆源颗粒物吸附大

气沉降的7Be 后，随大同河水迁移至河口处及湾顶

部沉积下来所致。由此推断，大同河携带的悬浮

颗粒物是广海湾泥沙的重要来源；湾顶部附近潮

滩沉积物受雨水冲刷直接进入水体，亦有可能是

广海湾颗粒物来源之一。
7Be/210Pb 常用于判断颗粒物是否来源于河

流[6, 11, 17]，大同河口处及湾顶部的7Be/210Pb在 0.07～

0.16 之间，与广海湾其他区域相比处于较高水平，

表明该区域存在明显的河口沉积过程。在广海湾

东南部即潮流入湾口处（站位 15#），底层沉积物的
7Be 和210Pb 比活度相对较高，对应的7Be/210Pb 为

0.08，表明广海湾陆源颗粒物亦可能受潮流顶托影
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响而沉积在湾口处，两核素均明显存在与湾外海

水交换行为。此外，234Th/210Pb 常用于指示颗粒物

再悬浮过程 [11,17]，在广海湾东南部即潮流入湾口

处，234Th/210Pb 呈现明显的高值分布，表明该区域

可能存在较为强烈的再悬浮过程。 

2.3　镭同位素示踪广海湾水体滞留时间

近海环境中镭同位素的分布特征，可用于定

量评估河口及近岸海域水体的混合、交换过程的

时间尺度。根据广海湾自身水文特征，本研究采

用 224Ra/228Ra 模型估算广海湾水体滞留时间。

Moore 等 [3] 依据镭质量平衡原则即镭的来源（沿

岸地下水的贡献）应等于镭的归宿（包括镭的自身

衰减和外海交换量），构建224Ra/228Ra 模型以计算

水体滞留时间。Zhang 等[8] 对该模型进行修正，除

沿岸地下水外，将河流对镭的贡献和底层沉积物

的镭释放也增加到镭的来源中，提出水体滞留时

间 τ（d）的修正计算式，如式（1）所示。

τ =
k
(
I228−V228Raop

)
− (I224−V228Raop)

I224λ224+ (k228Fr −224 Fr)+ (k228Fsed−224 Fsed)
（1）

其中：k 为研究区域内沿岸地下水的修正 224Ra/
228Ra 活度浓度比，如式（2）所示；I224 和 I228 分别为

研究区域水体224Ra 和228Ra 总量，Bq；V 为研究区

域水体体积，m3； 224Raop 和 228Raop 分别为外海水
224Ra 和228Ra 活度浓度，Bq/m3；224Fr 和228Fr 分别为

河流224Ra 和228Ra 通量，Bq/d；224Fsed 和228Fsed 分别

为底层沉积物224Ra和228Ra释放通量，Bq/d。

k =
224Ragw− (1−RF×224Rans)
228Ragw− (1−RF×228Rans)

（2）

其中： 224Ragw 和 228Ragw 分别为沿岸地下水端元
224Ra 和228Ra 活度浓度，Bq/m3；RF 为沿岸地下水中

地下淡水的占比；224Rans 和228Rans 分别为沿岸水体

224Ra和228Ra活度浓度，Bq/m3。

广海湾采样站位经纬度以 CGCS2000 坐标系

统为基准投影转为平面坐标，采样范围以 100 m×

100 m 的间距分成若干网格，以 Kriging 空间插值

法将各站位平均水深、224Ra 和228Ra 活度浓度插值

到网格内，每网格224Ra 和228Ra 活度浓度乘以网格

体积累加得到 I 2 2 4 和 I 2 2 8，分别为 I 2 2 4=3 .49×

109 Bq和 I228=3.42×109 Bq，同时计算得广海湾水体体

积V=1.96×108 m3。根据 Dai 等[9] 报道的南海北部

海域224Ra 和228Ra 活度浓度水平，以该值作为外

海水224Ra和228Ra 活度浓度端元值，分别为224Raop=

0 mBq/L和228Raop=1.2 mBq/L。

为计算式（2）中的 k，以采集的沿岸地下水样

品的224Ra 和228Ra 活度浓度数据，结合 Dai 等[9] 在

附近海岸带的地下水调查结果，作为沿岸地下水

端元值。考虑到研究区域较小且镭同位素活度浓

度空间变化不大，以镭总量除以采样体积来计算
224Ra和228Ra几何平均值，分别为224Rans=17.8 mBq/L

和228Rans=17.5 mBq/L。RF 对水体滞留时间的敏感

度不高，一般在 0.1～0.2之间[8, 10]，本文取 0.1。由此，

以式（2）计算每个地下水采样点的224Ra 和228Ra 修

正端元值，即224Ragw−(1−RF)224Rans 和224Ragw−(1−RF)·
224Rans，将两组数据绘制散点图（图 4），作拟合线

计算 k 值，可得到 k=1.23。图 4 中，站位 GW2 和

GW3数据取自 Dai等[9] 的研究。

Zhang 等 [8] 总结底层沉积物镭释放通量的众

多研究案例，发现单位面积的底层沉积物224Ra 释

放通量在 0.53～5.22 Bq/（m2·d）范围内。为尽可能

最大化估算广海湾水体滞留时间，本文取沉积物
224Ra释放通量的最大值，即224Fsed=5.22 Bq/（m2·d）。

考虑到采样区域偏小，其水体输运的时间尺度不
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图 3    广海湾底层沉积物颗粒态核素7Be、234Th和210Pb比活度分布

Fig. 3    Specific activity distributions of 7Be, 234Th, and 210Pb in surface sediment of Guanghai Bay
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足以让沉积物再生228Ra 并释放进入水体，该过程

可忽略不计，即228Fsed=0 Bq/（m2·d）。

注入广海湾的主要地表径流是隶属烽火角水

系的大同河，其次为处于广海湾东侧的大、小马

河。大、小马河径流量较小，本文忽略两条河流

影响。烽火角水系集雨面积 709 km2，属南亚热带

海洋性季风气候，受当地降雨、台风等影响较大；

由于烽火角水系未设置流量站，且河流入海口有

水闸控制，难以确定采样期间内实际径流量；目前

仅有文献根据当地常年降雨资料，评估烽火角水

系入海口二十年一遇的洪峰流量为 2 410 m3/s[18]。

现有广海湾附近海域调查资料显示，珠江、大

亚湾、漠阳江、鉴江等粤东、粤西河流溶解态224Ra

和228Ra 中位数分别为 5.3 Bq/m3 和 3.0 Bq/m3[8-9, 16]，

本文以中位数作为河流溶解态224Ra 和228Ra 的参

考值。Moore 等 [4] 总结河流携带悬浮颗粒物对
224Ra 和228Ra 解吸量的最大值均为 0.033 Bq/g，以

该值乘以大同河悬浮颗粒物浓度（29 mg/L），由此

计算大同河悬浮颗粒物对224Ra 和228Ra 的解吸贡

献均为 1.0 Bq/m3。溶解态镭和解吸镭相加，估算

广海湾河流输送 224Ra 和 228Ra 的端元值分别为

6.3 Bq/m3 和 4.0 Bq/m3。

假设地表径流为 0 和二十年一遇洪峰流量

（2 410 m3/s）两种极端情况，以河流径流量 Qr 与河

流镭端元值的乘积计算广海湾河流224Ra 和228Ra

通量 Fr，以式（1）计算采样期间广海湾水体滞留时

间 τ。结果表明：当不考虑地表径流（Qr=0）时，水

体滞留时间 τ=0.97 d；当径流量取二十年一遇洪峰

流量（Qr=2.08×108 m3/d）时，τ=2.71 d。粤西沿海诸

河多属山地暴流性小河，河流短促，独流入海，集

雨面积大于 1 000 km2 的河流主要有漠阳江、鉴

江、九洲江、南渡河、遂溪河等，其年均径流量分

别为 85.9 亿、89.8 亿、31 亿、9 亿、14 亿 m3[19]。

广海湾烽火角水系集雨面积小于1 000 km2，且采

样期间处于枯水期（4～9 月为粤西河流丰水期），

大同河径流量应低于粤西主要入海河流的最低年

均径流量。为尽可能高估广海湾水体滞留时间，

本文取粤西南渡河年径流量作为广海湾入湾河流

径流量的参照（Qr=2.5×106 m3/d），以式（1）计算水

体滞留时间，得到 τ=0.98 d，可见采样期间广海湾

水体滞留时间为 1 d左右。 

2.4　广海湾7Be 和210Pb 的源与汇
7Be（T1/2=53.3 d）由宇宙射线轰击大气中的氮

或氧产生，210Pb（T1/2=22.3 a）由地壳天然铀系核素
222Rn 释放进入大气后衰变产生。两核素通过大

气干、湿沉降到达海洋表界面，由于二者在海洋

环境中均属颗粒态核素（分配系数 Kd≈105 L/kg）[11]，

进入海洋后吸附于海洋颗粒物上，具有与海洋颗

粒物相对一致的迁移、输运行为。由于广海湾悬

沙含量较高，本文不考虑7Be 和210Pb 溶解态组分

的影响。根据广海湾自身特性和两核素空间分布

趋势，判断广海湾颗粒态7Be 和210Pb 主要来源分

别为大气沉降和河流供给，主要归宿分别为自身

衰减、沉积埋藏和与外海水交换。

大气是广海湾海域7Be 和210Pb 的重要来源之

一。本研究未采集大气气溶胶及大气沉降样品，

考虑到7Be 的大气沉降具有明显的纬度效应[20]，采

用与广海湾纬度最为接近的深圳市（22.5°N）同季

节7Be 和210Pb 的单位面积的大气干、湿沉降通量

作为广海湾大气沉降端元值，分别为 1.68 Bq/(m2·d)

和 0.6 Bq/(m2·d)[21-22]。若不考虑年际差异，则大气

沉降端元值乘以研究区域表面积（4.06×107 m2），

计算得到广海湾7Be和210Pb的大气输入量 Fa 分别为

6.8×107 Bq/d和 2.4×107 Bq/d。

以大同河径流量与河流7Be 或210Pb 端元值的

乘积，计算河流对广海湾海域水体7Be 或210Pb 的

贡献通量 Fr。根据前文讨论，广海湾河流径流量

Qr 取值为 2.5×106 m3/d；采样期间大同河实际径流

量应小于该值，这一做法可能高估河流对广海湾
7Be 和210Pb 的贡献量。本研究未采集河水样品，

为确定7Be 和210Pb 的河流端元值，本文搜集了目
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图 4    广海湾沿岸地下水224Ra和228Ra活度浓度散点图

Fig. 4    Scatter plot of 224Ra and 228Ra activity concentrations
in groundwater samples in Guanghai Bay
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前已发表的我国沿海河流7Be 和210Pb 的入海端元

值，如表 6 所列。尽管各河流所处纬度不同、流域

面积不同，7Be 和210Pb 的入海端元值以及7Be/210Pb

大致处于同一水平，故以已发表的我国入海河流
7Be、210Pb 活度浓度的中位数作为广海湾的河流

端元值，由此计算广海湾的7Be 和210Pb 河流贡献

量 Fr 分别为 5.0×106 Bq/d 和 6.5×106 Bq/d。对比可

知，两核素的河流贡献比大气输入量低约 1 个数

量级。

 
 

表 6    全国部分沿海河流的7Be 和210Pb 入海端元值

Table 6    Reported river end-members of 7Be and
210Pb activity concentrations of coastal rivers in China

河流 盐度
活度浓度/（Bq/m3）

7Be/210Pb
7Be 210Pb

长江[11] 0 2.04 3.50 0.58

海南万泉河[23] 0.03 1.24 1.76 0.71

海南文昌河[23] 0.03 2.10 4.10 0.51

福建漳江[12] 0 − 1.55 −

中位数 0.02 2.04 2.63 0.58

 

广海湾水体中7Be、210Pb 衰减量可通过两核素

衰减常数分别乘以两核素总量加以计算。结合广

海湾每站位悬浮颗粒物的7Be 和210Pb 活度浓度、

每站位水深和悬浮颗粒物浓度，以 Kriging 空间插

值法计算水体7Be 和210Pb 总量，分别为 IBe=1.65×

108 Bq 和 IPb=1.67×109 Bq，由此计算的两核素自身

衰减量 Fd 分别为 2.1×106 Bq/d和 1.4×105 Bq/d。

广海湾7Be、210Pb 沉积埋藏通量 Fb 采用式（3）

计算。

Fb = AbρRS （3）

其中：A b 为底层沉积物 7Be 和 2 1 0Pb 的比活度，

Bq/kg；ρ 为单位体积沉积物干重，kg/m3；R 为沉积

速率，m/d；S 为研究区域面积，m2。

ABe
b

APb
b

同样地，以 Kriging 空间插值法计算了广海湾

底层沉积物中7Be和210Pb的平均值，即    =2.1 Bq/kg

和    =57.7 Bq/kg。黄维和汪品先 [24] 给出了南海

沉积物干重计算公式，即 ρ=2.69×103（1−0.726 3·

e− z / 1   0 64）  kg/m3；当 z=0 时，表层沉积物干重 ρ=

736 kg/m3。对于广海湾沉积物速率，目前尚无相

关研究报道。现有广海湾周边海域沉积速率的研

究案例显示：1） 广海湾外下川岛附近沉积速率为

0.78 cm/a[25]；2） 广海湾东侧黄茅海海域沉积速率

为 1.8 cm/a[26]；3） 珠江口及其邻近海域沉积速率

变化范围为 0.27～3.0 cm/a[27-32]。考虑到广海湾所

处地理位置，其沉积速率应大于湾外下川岛，然而

其泥沙量供应亦不足以提供高于珠江口内的沉积

速率，本文认为广海湾沉积速率范围应为 0.78～

3.0 cm/a。由此，以式（3）计算广海湾7Be 和210Pb 的

沉积埋藏通量，分别为 1.3～5.1 MBq/d 和 37～

140 MBq/d。

在系统稳态前提下，建立广海湾7Be 和210Pb 的

箱式模型，即两核素河流和大气的总输入量应等

于自身衰减、沉积埋藏和外海交换的总输出量，

由此计算广海湾 7Be 和 210Pb 对外海的交换通量

Fop，如式（4）所示。

Fop = Fa+Fr −Fd−Fb （4）

其中：Fa 和 Fr 分别为7Be 和210Pb 的大气和河流贡

献；Fd 和 Fb 分别为7Be 和210Pb 的自身衰减量和沉

积埋藏量。由此可见，广海湾7Be 和210Pb 的外海

交换通量 Fop 分别为 66～70 MBq/d 和−（6.1～

110) MBq/d，说明广海湾存在向湾外海域输出
7Be 过程，与之相反，湾外海域存在向广海湾输入
210Pb过程。

两核素各项来源与归宿的重要性对比结果表

明，大气沉降是广海湾7Be 和210Pb 的重要来源，其

重要性是当地河流的几倍甚至十几倍；两核素自

身衰减的重要性均较低，特别是210Pb，其衰减量可

忽略不计；对于7Be，广海湾向外海输送是广海湾
7Be 的最大归宿。对于210Pb，当广海湾沉积速率接

近湾外下川岛时（0.78 cm/a），沉积埋藏过程是广

海湾210Pb 的最大归宿，湾外输入的贡献尚不明显；

当沉积速率接近珠江口时（3.0 cm/a），湾外输入成

为广海湾210Pb最重要的贡献来源。 

2.5　多核素示踪的环境指示意义

刘海龄等 [33] 认为，珠江口每年有大量泥沙进

入广海湾，使之沉积大量粉砂质黏土和黏土质粉

砂，前者主要分布在流速相对较小的近岸浅水水

域，后者主要分布于流速较大的深水水域和岛域

边缘。许东等 [25] 对粤西—琼东北近海沉积物的

研究亦指出，广海湾及附近海域颗粒物主要源自

珠江，极少部分来自沿岸其他小河流和侵蚀作

用。综上，可以推断珠江携带泥沙随粤西沿岸流

以涨落潮进入广海湾，构成广海湾颗粒态210Pb 的
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潜在重要来源。对广海湾沉积速率敏感性分析表

明，若广海湾沉积速率低于 0.65 cm/a，大气和当地

河流对210Pb 的贡献可以勉强维持其沉积埋藏消

耗，若沉积速率高于该值，则大气和河流的贡献不

足以支持该沉积埋藏通量，珠江来沙将成为广海

湾颗粒物及其携带210Pb 的重要供应。由于7Be 半

衰期较短，珠江来沙携带的7Be 在迁移输运过程中

存在自身衰减和混合稀释效应，这一过程不会构

成广海湾7Be的主要供应。

为进一步探讨广海湾颗粒物输运的时间尺

度，本文对广海湾7Be、210Pb 和234Th 颗粒物滞留时

间进行估算。Feng 等[2] 提出了典型海湾7Be、210Pb

和 234Th 滞留时间模型，考虑到广海湾自身特殊

性，在箱式模型基础上，本文改进了颗粒物滞留时

间的计算方法，如式（5）～（7）所示。

τp,Be =
IBe(

Fa,Be+Fr,Be

)
−λBeIBe

（5）

τp,Pb =
IPb(

Fa,Pb+Fr,Pb+Fop,Pb

)
−λBeIPb

（6）

τp,Th =
ITh

λTh(IU− ITh)
（7）

=

其中，IU 和 ITh 分别为广海湾水体中母体238U 和子

体234Th总量，Bq。

　　一般情况下，海水中238U 活度浓度与水体盐

度有较好的线性关系，可表示为 AU   0.983S+4.3 Bq/

m3[6, 11]，结合广海湾的各站位盐度数据，以该线性

关系估算各站位238U 活度浓度。广海湾悬浮颗粒

物234Th 比活度水平为 0.8～17.8 Bq/kg，结合每站

位水深和悬浮颗粒物浓度数据，以 Kriging 空

间插值法计算水体238U、234Th总量，分别为 IU=5.30×

109 Bq和 ITh=3.04×108 Bq。

结合 2.4 节中7Be 箱式模型各参数值，以式（5）

计算广海湾7Be 滞留时间，即 τp,Be=2.3 d；类似的，

以式（6）计算的210Pb 滞留时间 τp,Pb=12～45 d，且沉

积速率越大，210Pb 滞留时间越短；以式（7）计算的
234Th 滞留时间 τp,Th=2.1 d。加上以镭同位素示踪

广海湾水体滞留时间 τ，可知四者的大小关系为：

τ<τp,Th≈τp,Be<τp,Pb。上述滞留时间的物理意义可解

释为：1） 广海湾水体滞留时间 τ 是指广海湾水体

及其携带溶解态物质如营养盐、DIC、DOC、溶解

态污染物等迁移的时间尺度，受潮汐冲刷、河流

注入、地下水及人类污废水排放等物理机制影

响；2）   7Be 属颗粒态核素，来源于大气沉降的
7Be 吸附于广海湾悬浮颗粒物，随水体迁移混合至

外海的同时，亦存在重力沉降以至从水体中清除

转移至湾底的过程，进而 τp,Be 会略高于 τ；3） 234Th

与7Be 半衰期接近，虽然应用模型不同，但计算得

到的滞留时间几乎一致；4）  210Pb 亦属颗粒态核

素，它一方面类似于7Be 的迁移行为，另一方面珠

江来沙在广海湾内沉积，成为广海湾210Pb 重要来

源。从物理意义上分析，考虑到珠江来沙对广海

湾颗粒物的贡献，本文认为以镭同位素示踪的广

海湾水体滞留时间 τ 指示广海湾水体及其携带溶

解态物质输运的时间尺度，而以210Pb 示踪的颗粒

物滞留时间 τp,Pb 能够更好地指示广海湾悬浮颗粒

物及其携带颗粒活性污染物迁移的时间尺度。

综上，颗粒态核素（如7Be、210Pb 及234Th 等）已

被证实为研究广海湾颗粒物输运过程的良好示踪

核素 ，但在更进一步示踪颗粒活性污染物 （如

PAHs、PCBs 和重金属等）迁移过程时，还需考虑

颗粒态核素与颗粒活性污染物在海洋中的分配行

为具有一定差异性。Zhang 等[34] 发现黄海和东海

表层海水 PAHs、A-PAHs、N-PAHs 的分配系数

（Kd，即颗粒态与溶解态含量比值）分别 102～ 5.5、

102～ 5.5、103.5～ 6.5 L/kg。Chen 等 [35] 研究的渤海

PAHs的 Kd 值在七、八月份平均值分别为 103.12 L/kg

和 104.27 L/kg。对于颗粒态核素，Huang 等[11] 在对

长江口及邻近海域 7Be 和 210Pb 研究中发现两者

Kd 值在 105 L/kg左右。Huang等[23] 发现海南文教/

文昌河、万泉河口 7Be 和 2 1 0Pb 的 K d 值分别为

103～5 L/kg 和 103～6 L/kg，而重金属 Cu、Zn、Cd 在

海南文教 /文昌河的 Kd 值分别为 102～ 4、102～ 3、

103～ 4  L/kg，在万泉河口的 Kd 值分别为 102～ 3、

102～3、103～4 L/kg。若做简单对比，颗粒态核素与

颗粒活性污染物在海洋环境中的分配系数可能近

似，也可能高约 1～2 个数量级，这可能受水体盐

度、悬浮颗粒物浓度、组分等多种因素影响[23]。

尽管颗粒态核素和颗粒活性污染物在海洋环

境中可能存在某种程度的行为差异，但不影响其

用于示踪颗粒活性污染物的迁移行为。应用颗粒

态核素首先是示踪海洋颗粒物输运过程，进而根

据颗粒物输运参数（如颗粒物滞留时间、颗粒物垂

向迁出通量等），结合颗粒活性污染物自身在海洋

中的分配特征，最终评估颗粒活性污染物在海洋
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中的迁移过程。如 Huang 等 [23] 根据放射性核素

计算出海南文教/文昌河、万泉河口的颗粒物滞留

时间，结合重金属 Cu、Zn 和 Cd 分配比，评估重金

属 Cu、Zn 和 Cd 迁出至底层沉积物的百分比。

Liu 等[36] 根据北冰洋水体颗粒态210Po 迁移至海底

的垂向通量和颗粒态 PAHs 与210Po 比值，计算出

PAHs 的垂向迁出通量。Gustafsson 等 [37] 根据西

北大西洋234Th 相对母体238U 的缺失量，计算颗粒

物垂向去除系数，结合颗粒态 PCBs 浓度，估算

PCBs的垂向迁出通量。 

3　结论

1） 2019年 10月期间，广海湾水体224Ra、223Ra、
228Ra 活度浓度范围分别为 13.1～23.7、0.7～1.1、

13.9～23.8 mBq/L，平均值分别为（18.1±3.9）、

（1.0±0.2）、（17.8±3.9） mBq/L。采用224Ra/228Ra 模

型计算水体滞留时间，广海湾水体及其携带溶解

态物质迁移扩散的时间尺度为 1 d左右。

2）  同期间，广海湾悬浮颗粒物 7Be、 234Th、
210Pb 比活度范围分别为未检出～6.39、0.8～17.8、

21.6～63.5 Bq/kg，平均值分别为（3.22±2.31）、

（7.8±5.5）、（34.7±15.5）  Bq/kg；表层沉积物 7Be、
234Th、 210Pb 比活度范围分别为未检出～9.88、

0～90.4、5.80～113 Bq/kg，平均值分别为（2.95±

3.15）、（23.4±28.7）、（57.3±28.8） Bq/kg。

3） 在定量分析7Be 和210Pb 各项来源和归宿通

量基础上建立了两核素箱式模型。结果表明：大

气沉降均是广海湾7Be 和210Pb 的重要来源，其重

要性是当地河流的几倍甚至十几倍；广海湾向外

海输送是广海湾7Be 的最大归宿。沉积速率敏感

性分析表明，沉积速率越高，珠江来沙对广海湾颗

粒物及其携带210Pb 的贡献越大；当广海湾沉积速

率接近湾外岛屿下川岛（即 0.78 cm/a）时，珠江

来沙贡献尚不明显；当沉积速率接近珠江口（即

3.0 cm/a）时，珠江来沙将成为广海湾210Pb 最重要

的贡献来源。

4） 以典型海湾7Be、210Pb 和234Th 颗粒物滞留

时间模型分别评估广海湾颗粒物滞留时间，并对

比三核素的计算结果，揭示出以210Pb 示踪的广海

湾颗粒物滞留时间（τp,Pb=12～45 d）对广海湾颗粒

物及其携带颗粒活性污染物迁移输运的时间尺度

具有更好的指示作用。

　　希望今后能够获取溶解态污染物及颗粒活性

污染物在研究区域内的调查数据，以更好地利用

放射性核素示踪技术，定量评估污染物在广海湾

的输运过程，为科学合理地评价广海湾海域纳污

能力提供理论依据。
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