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镭同位素示踪隆教湾的海底地下水排泄

郭占荣  黄  磊  刘花台  袁晓婕

厦门大学海洋与环境学院, 福建厦门 361005

摘  要  福建省漳州市隆教湾海水中镭同位素的研究,目的是评价海底地下水排泄量。在 2007年 6月的航次中,

垂直于岸线的 9 km剖面上布置 15个站位, 每个站位用潜水泵采集表层海水样 60 L于塑料桶中。水样运回实验室

后, 立即用装有锰纤维的 PVC管以虹吸的方式富集水样中的镭同位素, 水通过 PVC管的流速小于 300 m l/m in。
224 Ra活度用连续射气法测定,测完 224Ra后密封 7 d以上,然后用直接射气法测定 226Ra活度。224Ra和 226Ra活度都呈

现自岸向海逐渐降低的规律,表明扩散控制镭同位素的分布, 由 224 Ra获得 68. 83 km2 d- 1的扩散系数, 同时 226 Ra形

成 - 0. 963 dpm100 l- 1 km- 1的活度梯度。用扩散系数和活度梯度建立的 226 Ra的离岸通量为 6. 62 @ 1011 dpm km- 2

d- 1,这个通量一定是得到 SGD输入的镭支持, 从而获得隆教湾的海底地下水排泄量是 3. 03 @ 109 m3 km- 2 d- 1。该

排泄量包括陆源地下淡水排泄量和再循环海水排泄量,绝大部分可能是再循环海水,有待进一步研究。
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The Estimation of Submarine Inputs ofG roundwater to a Coastal

Bay Using Radium Isotopes

GUO Zhanrong HUANG Lei LIU H uata i YUAN X iao jie
Colleg e of Ocean og raphy and E nvironm en tal S cience, X iam en Un iversity, X iam en, F ujian 361005

Abstrac t This paper reports the results of in itial research on rad ium isotopes of surface ocean w aters in the Long jiao Bay

on thew estern flank o f Ta iwan S tra it. Them a in objective o f this resea rch is to assess the subm arine groundwa ter d ischarg e

( SGD ). In o rder to assess the spa tia l d istr ibution of 224 Ra and 226 Ra, the authors co llected 15 surface ocean w ater samp les

( ca. - 1 m in depth) dur ing the low tide. The co llection w as pe rfo rm ed w ithin a per iod o f 2 hours in the d irection from on-

shore to 9 km offshore by using 60 L po lypropy lene buckets. In the labo rato ry, the w ater samp les w ere immed iate ly treated

through grav ity- fed PVC co lum n ( 4. 5 cm in diam eter, 50 cm in leng th), filled w ith manganese ox ide- im pregnated acrylic

fiber at a flow rate o f ~ 300 m l/m in to re tain radium. A fte r that, the activities of 224 Ra absorbed on the M n- fiber w ere

m easured through the continuous em anation m ethod. F ina lly, theM n- fiber was sealed fo rm ore than 7 day s, and the activ-i

ties o f 226Ra absorbed on theM n-fiberw erem easured through the d irec t em anation m e thod. 226Ra distribution y ie lds an ac-

tiv ity gradient o f - 0. 963 dpm 100 l- 1 km - 1. The sho rt- lived 224Ra distribution in th is reg ion y ields an eddy d iffusion coeff-i

c ient o f 68. 83 km2 d- 1. The inte rpre tation is that the eddy d iffusion is the prim ary contro lling agen t for the sho re perpend ic-

u lar distr ibution o f the long- lived 226 Ra. In order to estim ate the seepage rate of g roundwa ter in the study area, the authors

app lied the approach deve loped byM oore. The sho rt- lived rad ium iso topes, 224 Ra, we re used to establish the eddy d iffus ion

coe fficient for the near-sho re study area. The product o f the eddy d iffus ion coeffic ient and the o ffshore 226 Ra ac tiv ity gradient

established the 226 Ra flux o f 6. 62 @ 1011 dpm km- 2 d- 1. It is expec ted that th is flux must be ba lanced by Ra input from the

subm ar ine g roundw ater discharge ( SGD ). On the basis o f the flux of SGD w ith in the shore, 226Ra budget w as calculated as

3. 03 @ 109 m3 km- 2 d- 1. Th is m agn itude of SGD inc ludes terrestria lly-der ived fresh SGD and rec irculated seawa ter SGD,
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H ow ever, further researches should be requ ired to determ ine the te rrestr ia lly-der ived fresh SGD on the one hand, and rec ir-

culated seawa ter SGD on the other hand.

K ey words subm ar ine groundw ate r d ischarge; radium iso topes; Long jiao Bay

  Burnett等 ( 2003)将 /海底地下水排泄 0定义为

从海底进入海域的所有水流, 简称 SGD。从来源上

讲,海底排泄的地下水分成两类,即陆源地下水和海

源地下水。陆源地下水是指从广大内陆地区的含水

层流入海洋的地下水,它一般是淡水。海源地下水

主要由 3部分组成: ¹ 由于潮汐作用,使海水进入近

岸含水层和海底沉积物中, 然后以地下水的形式流

回海洋; º由于波浪作用, 使海水进入近岸含水层和

海底沉积物中,然后以地下水的形式流回海洋; »由

于海水与淡水的密度差异, 海水以盐水楔伸入淡水

层下, 并且在咸淡水界面由扩散、对流形成混合带,

海水与陆源淡水混合流回海洋。以上 3种海源地下

水实际上是海水在近岸含水层和海底沉积物中的往

复循环,故将其统称作 /再循环海水 0, 它们只发生

在近岸含水层和海底沉积物的小范围内。

从对海水数量的贡献来讲, 陆源地下水是海水

的净收入,而再循环海水对海水的数量既没有造成

增加也没有造成减少。虽然,每个潮汐周期和波浪

周期内再循环海水的数量很有限,但是,由于潮汐作

用和波浪作用周期短, 频繁地流入流出,所以, 在绝

大多数沿岸海域,再循环海水的数量远大于陆源地

下水的入海量。从对海洋化学物质的贡献来看,无

论是陆源地下水还是再循环海水, 通过与含水层介

质和海底沉积物的水-岩相互作用,二者都会携带可

溶解的化学物质进入海洋, 对海洋化学物质收支平

衡都有重要贡献,同时对海洋地球化学循环有重要

影响。

越来越多的科学家认识到海底地下水排泄不仅

仅是简单的地下水输入海洋,更重要的是有大量的

营养盐、污染物和其他化学物质随地下水输入海洋。

全球水均衡估算表明, 海底地下水排泄量约占地表

水入海量的 10% ( Burnett et a.l , 2003)。但是, SGD

在海岸线上的输入极不均匀。在某些海岸带, SGD

输入量接近或超过当地地表水输入量, 如在 the

Great South Bay, New Yo rK, SGD输入量比地表水输

入量多 20%以上 ( Bokuniew icz et a.l , 1980, 1990) ;

在 South A tlant icB ight东南, SGD约占地表水入海量

的 40% (M oore, 1996)。

SGD在向海洋输入水量的同时, 也将其携带的

溶解物质输入海洋。全球陆源地下水输入量只占河

流入海量的 6%左右, 但其输送的溶解物质则约占

地表水输送的 50% ( Zektser et a.l , 1993 ); 在 the

G reat South Bay, N ew York, SGD输入的营养盐占该

海湾总营养盐的 50%以上 ( C apone et a.l , 1990 );

在 the Geo rg ia and South C aro lina shel,f SGD输入的

氮和磷通量超过当地河流输入的氮和磷通量 ( S im-

m ons, 1992; K rest et a.l , 2000 )。在 W aquo it B ay

( Charette et a.l , 2001)和 N ew England的几个海湾,

地下水输入的营养盐使海水富营养化,造成鱼类和

贝类的死亡 ( V aliela et a.l , 1990, 2002 ); 在 Yeoja

Bay,地下水输入的营养盐比河流输入的营养盐高一

个数量级,使得有害藻类大量繁殖, 导致赤潮爆发

( Hw ang et a.l , 2005; Lee et a.l , 2007 )。可见, SCD

还影响着沿岸海域的生态环境。

海底地下水排泄的意义显而易见, 不过,首先需

要解决海底地下水排泄量的问题, 在此基础上才可

进一步研究溶解物质的输入。笔者的目的是利用海

水中
224

Ra、
226

R a示踪海底地下水排泄量。天然存

在的镭同位素由沉积物中母体钍衰变而来, 在淡水

环境中,镭具有很强的颗粒活性, 即牢固地吸附在固

体颗粒物上;而在咸水环境中,镭很容易从固体颗粒

物上解吸到咸水中。滨海含水层中海水与地下水的

混合带是镭从固体颗粒物解吸到水体中的重要场

所, 这就是排泄到海水中的地下水普遍有较高的镭

活度的原因。含镭的地下水进入海湾,由于镭的化

学保守性,所以海湾中镭的活度仅受混合和放射性

衰变的影响 ( C ro tw e ll et a.l , 2003)。镭特有的这种

核性质和地球化学行为使其成为研究不同时间尺度

的海洋学过程的理想示踪剂, 广泛地用于盐沼、河

口、近海环境中水体的混合、扩散和滞留时间等问题

的研究。

M oore( 1996)和 Ram a等 ( 1996)首先提出用镭

同位素研究 SGD,并得出 SGD占 South A tlantic B ight

东南海域河流输入量的 40%。之后, 在墨西哥湾的

Apa lachee Bay(M oore, 2003)、South C aro lina的 Port

Roya l Sound( C rotw ell et a.l , 2003)、美国东部 G reat

S ippew issettM arsh( Charette et a.l , 2003 )、Korea南

部的 Y eo ja Bay(Hw ang et a.l , 2005)、意大利 Sic ily

东部沿海 ( M oore, 2006 )、F lorida 的 Tam pa B ay

( Sw arzensk,i 2007 )等地都有应用 Ra同位素评价
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SGD的研究事例。我国在海底地下水排泄研究方面

的报道非常少,与我国 1. 8万多千米海岸线很不相适

应。目前见到的国内报道仅有邱汉学 ( 2003)、廖小青

( 2005)等用水文地质数值模拟法评价了黄河农场地

区的地下水入海通量;李福林等 ( 2005)对莱州湾东岸

海底地下水的水文地球化学特征进行了研究。在国

内尚未见到用 Ra示踪 SGD的研究报道。

1 研究区区域位置

隆教湾位于福建省龙海市东部海岸带, 面向台

湾海峡,北距厦门 30多公里。隆教湾北起镇海村的

镇海角,南至白塘村的天马山, 海岸线长约 8 km (图

1) ,湾内沙滩干净而宽广, 海水碧蓝而无污染。隆

教湾的内陆属于滨海丘陵与滨海平原地区。滨海丘

陵、平原的基底为新第三纪佛昙组火山玄武岩层,由

4次以上火山喷发的玄武岩组成, 颜色为灰色、深灰

色,气孔状、杏仁状构造发育,厚度 35 m以上。玄武

岩层由于气孔发育,其渗透性较好。基底上覆表层

沉积物岩性以细砂、粉沙和粘土为主, 厚度 10~ 22

m,厚度向海岸逐渐增大。该表层沉积构成潜水含

水层, 含水层延伸到海底, 渗透系数 1. 6~ 15. 4 m /

d,潜水位埋深 1 ~ 3 m。隆教湾所在区域属于亚热

带海洋气候,年降水量 1050~ 1300 mm,降水是地下

水的主要补给来源。玄武岩层和表层沉积物的地下

水较为丰富,在水力梯度作用下于隆教湾形成海底

地下水排泄。

隆教湾的内陆原来有两条小河流入海湾, 20世

纪 80年代上游修建了水库, 溪流干涸, 所以目前没

有地表河流流入海湾。

2 研究方法

2. 1 海水取样

2007年 6月 21日低潮位期间, 在隆教湾采集

了 15个站位的海水样品,站位的分布基本垂直海岸

线, 近岸站位间距小, 离岸站位间距逐渐变大 (图

1)。在每个站位点,利用潜水泵抽取 60 L海水于塑

料桶中,取样深度 1 m左右。采完全部 15个样,用

时约 2 h。水样运回室内用于富集和测定其中的镭

同位素。

2. 2 镭同位素的富集

海水中镭同位素的比度值在 10
- 3

~ 10
- 2

Bq/ l

量级, 一般仪器难以检测出来, 所以要进行预富集。

海水样运回室内后, 立即对水样中的镭进行富集。

采用的方法是 M nO2 ) 纤维单柱富集法 ( Re id et a.l ,

图 1 隆教湾取样位置图

F ig. 1 Loca tion o f ocean wa ter samp ling in the Long jiao Bay

1979) ,即让海水通过虹吸方式以 ~ 300 m l/m in的

流速通过 M nO2 ) 纤维富集柱来富集镭。富集柱由

PVC管 (直径 4. 5 cm , 长 50 cm )中装填 12 g左右

的 M nO2) 纤维制成,该方法对镭的富集效率几乎可

达到 100%。富集完成后, 取出吸附了镭的纤维, 甩

干水分,然后装入扩散管内,尽快测量
224

Ra活度, 因

为
224

R a的半衰期只有 3. 66 d。

2. 3 镭同位素的测量

测量
224

Ra和
226

Ra活度所采用的仪器是 FD-125

氡钍仪, 我们是通过测量它们的子体
220

Rn和
222

Rn

的活度, 来间接测量
224

R a和
226

Ra的活度。测量氡

活度的原理是:氡的 a衰变的 a粒子冲击到闪烁室

的 ZnS晶体上, a粒子的能量转移给 ZnS晶体,引起

ZnS原子激发而闪光放出光子, 此光子被光电倍增

管接收后,便在其光电阴极上产生光电子,完成光电

转换。光电子受电场的作用聚焦到光电倍增管的倍

增极上,激发出二次电子, 最后, 二次电子被加速放

大成电子流,在光电倍增管的阳极负载电阻上形成

脉动电流,输出负脉冲电压。在闪烁室内, a粒子的

数目与氡的活度成正比, 即与闪光的频率成正比。

因此,定标器记录光电倍增管输出的脉冲频率,就可

以知道闪烁室内氡的活度。

2. 3. 1 224
R a放射性活度测量

224
Ra活度的测量采用

220
Rn连续射气闪烁计数

法 (黄奕普等, 2001)。
224

Ra与其子体
220

Rn很容易达

到放射性衰变平衡,将氮气瓶、扩散管和闪烁室相连

接, 用氮气将扩散管内
224

R a的子体
220

Rn气体以 300
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m l/m in的速度匀速吹送到闪烁室内,测量时间 1 h,

记录定标器读数。然后,根据
220

Rn活度与母体
224

R a

活度的关系,计算得到
224

Ra的活度。
224

R a测量完毕, 立即将装有 M nO2 ) 纤维的扩

散管两端密封, 放置时间 7 d以上, 然后用来测量
226

R a的活度。

该实验方法的测量误差 (标准偏差 )是:

Rn = ns /ts + nb /tb ( 1)

式中, ns、ts分别为样品计数率和计数时间, nb、

tb分别为本底计数率和计数时间。

2. 3. 2 226
Ra放射性活度测量

226
R a活度的测量采用

222
Rn直接射气闪烁计数

法 (谢永臻等, 1994)。与
224

R a测量不同之处是,不

是边向闪烁室吹送氡气边测量活度, 而是先将氡气

全部送入闪烁室, 然后再测量其活度, 这是根据
226

R a子体的衰变特点设计的。首先将闪烁室抽成

真空, 连接闪烁室和扩散管, 通过空气自然送气,慢

慢将扩散管中
226

Ra的子体
222

Rn气体完全输送到闪

烁室内。送气完毕后,立即密封闪烁室, 放置 3 h,

让
222

Rn与其多个子核达到放射性衰变平衡。然后

将闪烁室放回光电倍增管上方, 测量时间 1 h, 记录

定标器读数。根据
222

Rn活度与其母体
226

Ra活度的

关系,计算得到
226

R a的活度。该实验方法的误差计

算与上述
224

R a活度测量的相同。

3 评价思路

3. 1 计算 SGD的思路

评价排泄到隆教湾地下水数量的方法, 笔者的

思路是:排泄到海湾的地下水中含有较高活度的镭,

如果海水中镭的其他来源可以忽略不计, 且镭在海

水中的运动以扩散为主,忽略对流,那么我们可以根

据镭的离岸通量和地下水中镭的活度计算海底地下

水排泄量。其中,镭的离岸通量由镭的离岸扩散系

数与离岸活度梯度的乘积获得,其中的关键环节是

获得扩散系数。

3. 2 扩散系数的计算思路
对于化学性质保守的、不易发生化学反应的镭

同位素,其活度 (A )随时间 ( t)的变化是离岸距离

( x )的函数, 可以用对流和扩散的平衡来表示

(M oo re, 2000, 2003) ,即:

dA

dt
= K h

9
2
A

9x
2 - X

9A
9x

( 2)

式中, K h是扩散系数, X是对流速度。该方程

只考虑镭垂直于海岸线的一维运动, 横向的对流和

扩散被忽略,且假设离岸后没有镭同位素的额外输

入。如果 K h和 X恒定, 那么镭活度的离岸分布可

以用来确定对流过程和扩散过程的相对重要性。如

果镭活度的离岸分布以分子扩散占优势,那么活度

与离岸距离的关系将是一条直线, 这条直线的近岸

端元是纯地下水活度, 远岸端元是纯海水活度。如

果对流发生在远岸,这条直线就会向上弯曲,如果对

流发生在近岸,这条直线就会向下弯曲。

对于长寿命的
226

Ra同位素,其半衰期长达 1622

a,其衰变可以忽略。而对于短寿命
224

R a同位素, 其

衰变不能忽略,方程 ( 2)中必须包含衰变项。即:

dA

d t
=K h

9
2
A

9x
2 - X

9A
9x

- KA ( 3)

式中, K是
224

Ra的衰变常数。如果对流能够被

忽略,那么,方程 ( 3)就变换为:

dA
d t

=K h

9
2
A

9x
2 - KA ( 4)

在这种情况下,边界条件是: A = A 0 ( x = 0) ; A y
0(xy ] ), 如果 K h是常数, 且海水处于稳定状态,

那么,将方程 ( 4)进行积分变换可以得到:

Ax = A 0 exp( - x K/K h ) ( 5)

式中, Ax 是距离海岸 x处的镭活度, A 0是海岸

边的镭活度。再将方程 ( 5)两边取对数后得到:

lnA x = lnA 0 - x K/K h ( 6)

由方程 ( 6)可知,
224

Ra活度的自然对数与离岸

距离呈线性关系,根据直线的斜率可计算 Kh。

4 结果与讨论

隆教湾内没有河流入海, 海水中不存在河流输

入镭的情况。根据有关专家 ( Ram a et a.l , 1996;

Beck et a.l , 2007)的研究, 从海底沉积物扩散到海

水中的镭活度相对地下水输入海水的镭活度要低,

可以忽略不计。这样,可以认为海底地下水排泄是

隆教湾海水中镭的最主要来源。根据隆教湾的水动

力条件,镭进入海水后基本能满足扩散为主、垂直于

海岸做一维运移的要求。这样, 我们能够按照上述

评价思路计算隆教湾的海底地下水排泄量。

从海水样品的测量结果看,镭活度的分布总体

上呈现近岸高、向远岸逐渐降低的趋势 (表 1)。图

2是
224

Ra活度的自然对数随离岸距离的变化, 两者

近似呈线性减小的关系, R
2

= 0. 699, 具有斜率 m =

- 0. 052 km
- 1
。站位 S3、S12有异常的

224
Ra活度,

在此被忽略。根据方程 ( 6)和 K= 0. 189 d
- 1
得到扩

散系数 Kh = 68. 83 km
2
d

- 1
。图 3是

226
R a的活度随
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表 1 海水样品的镭同位素测量结果

Tab le 1 Measurem en ts of rad ium isotopes ac tivities of samp les from the Longjiao Bay

站位 取样位置 离岸距离 /km 224R a比度 dpm /100 l 226Ra比度 dpm /100 l

S1 24b14c34. 8 "N   118b04c20. 2 "E 0. 000 12. 63 ? 0. 53 21. 88 ? 0. 69

S2 24b14c31. 8 "N   118b04c22. 6 "E 0. 180 8. 95 ? 0. 46 20. 94 ? 0. 67

S3 24b14c28. 6 "N   118b04c24. 1 "E 0. 400 6. 95 ? 0. 39 10. 25 ? 0. 44

S4 24b14c24. 0 "N   118b04c29. 2 "E 0. 650 8. 44 ? 0. 37 15. 06 ? 0. 52

S5 24b14c10. 4 "N   118b04c36. 8 "E 1. 050 10. 22 ? 0. 47 18. 68 ? 0. 62

S6 24b13c53. 2 "N   118b04c45. 1 "E 1. 535 10. 78 ? 0. 59 17. 93 ? 0. 69

S7 24b13c39. 3 "N   118b04c56. 2 "E 2. 195 8. 73 ? 0. 45 13. 91 ? 0. 53

S8 24b13c20. 5 "N   118b05c03. 4 "E 2. 755 8. 79 ? 0. 71 15. 04 ? 0. 71

S9 24b12c52. 9 "N   118b05c20. 1 "E 3. 650 9. 73 ? 0. 59 14. 76 ? 0. 58

S10 24b12c30. 2 "N   118b05c30. 4 "E 4. 660 8. 41 ? 0. 78 11. 98 ? 0. 71

S11 24b12c04. 8 "N   118b05c52. 0 "E 5. 610 8. 56 ? 0. 66 16. 61 ? 0. 59

S12 24b11c40. 1 "N   118b06c49. 8 "E 6. 535 13. 22 ? 0. 69 14. 00 ? 0. 53

S13 24b11c12. 3 "N   118b06c35. 0 "E 7. 490 7. 58 ? 0. 68 12. 55 ? 0. 49

S14 24b10c50. 9 "N   118b06c51. 1 "E 8. 410 6. 58 ? 0. 59 10. 59 ? 0. 46

S15 24b10c23. 7 "N   118b07c04. 8 "E 9. 300 5. 85 ? 0. 62 9. 41 ? 0. 43

图 2 ln224Ra与离岸距离的关系

F ig. 2 P rofile of ln224 Ra as a function of d istance o ffshore

离岸距离的变化, 两者也近似呈线性减小的关系,

R
2
= 0. 692, 其离岸比度梯度是 - 0. 963 dpm100l

- 1

km
- 1
或者 - 0. 963 @ 10

10
dpm km

- 3
km

- 1
。站位 S3有

异常低的
226

R a活度, 被忽略。由扩散系数 K h和比

度梯度的乘积产生
226

Ra自岸向海的通量是 6. 62 @

10
11

dpm km
- 2

d
- 1

,这个通量需要由地下水输入的镭

来支持。 S1站位距离岸边最近, 其比度 21. 88

dpm 100l
- 1
基本可以代表排泄入海的地下水的平均

比度, 计算出隆教湾的海底地下水排泄量为 3. 03 @
10

9
m

3
km

- 2
d

- 1
。这个排泄量是由陆源地下水和再

循环海水组成,由于目前我们还没有足够的资料获

得陆源地下水的排泄量,尚不能区分出二者,但我们

推测再循环海水排泄量将占绝大部分。根据有关文

献,在 Jam aica Bay, 总 SGD是陆源地下水的 30倍

( B eck, et a.l , 2007) ; 在 H unting Beach, 总 SGD中

74%以上是再循环海水 ( Boehm et a.l , 2006)。究

图 3 226 Ra活度与离岸距离的关系

F ig. 3 P ro file of 226Ra activ ity as a function of distance o ffshore

竟隆教湾海底地下水排泄中再循环海水和陆源淡水

分别占多大比例,有待进一步研究。

5 结论

隆教湾近岸海域, SGD输入的镭是海水中镭的

最主要来源,且镭进入海水后以扩散为主、垂直于海

岸近似做一维运移。表层海水中的镭同位素活度呈

现近岸高、离岸低的特点,且活度与离岸距离近似呈

线性关系。根据 ln
224

Ra与离岸距离的线性关系, 计

算镭的扩散系数为 68. 83 km
2
d

- 1
。

226
Ra与离岸距离

的线性关系形成 - 0. 963 dpm 100 l
- 1

km
- 1
的活度梯

度。通过扩散系数和活度梯度获得
226

Ra的离岸通

量为 6. 62 @ 10
11

dpm km
- 2

d
- 1

,这个通量依赖于 SGD

输入镭的支持,从而获得隆教湾的海底地下水排泄

量为 3. 03 @ 10
9
m

3
km

- 2
d

- 1
, 该排泄量的绝大部分可

能是再循环海水。
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