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摘要摘要：在长江口水下三角洲采集沉积物柱状样SC07，通过测试沉积物柱样中 239+240Pu和 137Cs的活度，重点分析 239+

240Pu活度的分布特征及其与 137Cs活度剖面的异同，以提取 239+240Pu活度剖面中的信息。结果表明：239+240Pu活度剖

面中存在与 137Cs一致的1963年蓄积峰和1958年次蓄积峰，且两者呈较显著的线性相关关系（R2=0.765），表明在

动力环境较强的河口地区，239+240Pu与 137Cs仍可以反映相同的沉积过程。239+240Pu活度起始层位对应于1948年，而
137Cs对应于1954年，表明 239+240Pu具有更高的测试灵敏度。SC07柱状样中 137Cs/239+240Pu的同位素比值比全球均值

低，说明 239+240Pu存在区域沉降来源。
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长江是中国的第一大河，近几十年来流域内

人类活动不断加强[1]。表现为水资源的开发利用

率不断增加[2]，生态系统退化威胁程度处于较为严

重的状态[3]，加上跨流域的调水工程实施，对河流

入海泥沙产生明显的改变[4]，直接引起河口三角洲

及其邻近海岸的冲淤演变。

认识区域环境变化和环境污染历史必须以精

确的年代学研究作为基础[5]，环境中存在的放射性

同位素便是研究现代地球化学和沉积过程的理想

示踪元素。近几十年来，放射性同位素作为示踪

元素应用于各种沉积环境中，示踪沉积物的年代、

输运、沉积过程、土壤侵蚀以及环境污染历史[6~12]。

然而，由于 137Cs的半衰期较短，为30.2 a，到目前为

止，环境中的 137Cs总量已经衰变了60%，1963年的

峰值已衰变到原来的 1/3[13,14]。因此，这将使 137Cs

作为示踪元素的灵敏度受到影响。239+240Pu是一种

人造放射性核素，主要来源于1945~1980年间的大

气核试验，且 239Pu与 240Pu的半衰期分别为24 110 a

和 6 561 a，这意味着环境中的 239Pu、240Pu总量基本

没有变化。众多研究表明[15~17]，239+240Pu对于细颗粒

沉积物和土壤具有更强的吸附能力。由于质谱技

术的发展 [18]，使得 239+240Pu的测量比 137Cs的测量具

有更高的灵敏度。

近年来一些学者将 239+240Pu 结合 137Cs 运用于

现代沉积过程研究中，取得了较好的成果，239+240Pu

成为一种非常理想的放射性同位素示踪元素，引起

广泛关注。在东海、长江口、日本沿岸海域、冲绳海

槽等海域以及世界各地区的河流、湖泊等沉积物中

对 239+240Pu的地球化学分布进行了大量的研究[19~21]。

根据 240Pu/239Pu、137Cs/239+240Pu比值示踪沉积物的来

源及输运过程[14,22~25]以及研究 239+240Pu在水柱中的清

除作用过程和地球化学行为[26~30]。239+240Pu不存在

沉降前的迁移过程且测试灵敏度较 137Cs高，因此，

在河口海岸沉积环境中 239+240Pu能够提供更可靠的

沉积年代信息[14]。本研究通过对长江口水下三角

洲柱状样沉积物中 239+240Pu放射性同位素的分布特

征进行研究，探明长江口沉积物中 239+240Pu的分布、

地球化学特征及与 137Cs的地球化学行为的异同，

为长江河口水下三角洲近 50 a来的沉积过程，三

角洲的演变等提供科学依据。
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11 资料与方法

11..11 样品采集样品采集

于 2006年 4月，使用重力取样器在长江口水

下三角洲（31ºN，122ºE）进行沉积物柱状样采集

（图 1），水深为 10.4 m，站位标号 SC07，SC07柱状

样的长度为 140 cm。样品采集后，现场密封保存

运回实验室。

11..22 实验室分析实验室分析

1） 239+240Pu活度分析。取沉积物样品 4 g 左

右，加入由美国国家标准和技术研究所（分支号

4 334）提供的 242Pu标准参考溶液，利用AMS法进

行样品的 239+240Pu的测量[17]。AMS测量采用澳大利

亚国立大学核物理系的14UD珠链式静电加速器。

2） 137Cs 活度分析。放射性核素 137Cs 分析采

用γ谱仪直接测量的方法，137Cs 的含量用其 661.62

keVγ射线的全能峰面积计算。仪器为美国ORTEC

公司生产的GMX30P-A高纯Ge 同轴探测器。137Cs

标准源由加拿大贝德福海洋研究所提供，放射性比

活度为 806.2 Bq/kg（标准源参考时间为 2006 年 9

月1 日），重65.4 g，测量时间为72 000 s，并且使用

IAEA-327标样进行了比对校正。该实验在南京大

学海岸与海岛开发教育部重点实验室完成。

22 结 果

22..11 239239++240240PuPu的活度分布的活度分布

柱状样SC07的 239+240Pu、137Cs活度的垂向分布

（图 2），239 + 240Pu活度范围介于 0.072~0.716 mBq/g，

其中0~45 cm活度基本位于0.1~0.2 mBq/g，63~111

cm活度基本介于 0.3~0.7 mBq/g，往下核素活度降

低至0.1 mBq/g左右。239+240Pu核素大气沉降主要集

中于63~111 cm间，而0~45 cm间239+240Pu活度明显降

低。239+240Pu活度随深度的变化如图2所示，剖面中
239+240Pu活度存在一个最大峰和两个次级峰。最大峰

位于71 cm左右，两个次级峰分别位于最大峰上部

63 cm左右和下部99 cm左右。239+240Pu活度在最大

峰与两个次级峰处的活度分别为 0.716 mBq/g，

0.523 mBq/g（63 cm）与0.573 mBq/g（99 cm）。

图3为1957~2005年在日本Tsukuba岛监测的
239+240Pu和 137Cs年沉降量[31]，1963年为 239+240Pu最大

沉降年，可推测出SC07柱状样中 239+240Pu活度的最

大值层位（71 cm）即为最大蓄积层位，对应于全球

大气沉降年 1963年。99 cm左右的次级峰则可能

对应于 239+240Pu的另一个重要沉降年1958年。从图

3 也可以看出在日本 Tsukuba 岛并未监测出 1986

年 239+240Pu沉降峰。柱状样SC07站位中63 cm左右

的次级峰与1963年最大蓄积峰所在深度位置十分

相邻，理论上说也不可能对应于 1986年次级峰。

63 cm左右次级峰的形成可能与 20世纪 70~80年

代中国核试验产生的区域沉降有关。

22..22 137137CsCs活度分布活度分布
137Cs 活度范围介于 0.390~16.210 mBq/g（图

2），其中深度 111 cm左右以下活度骤减并接近于

0，此深度以下 137Cs活度低于探测限。137Cs剖面在

71 cm左右出现最大峰，在63、99、83与35 cm处分

别出现次级峰。137Cs的分布特征与 239+240Pu基本相

图1 采样点区位

Fig.1 Location of the sampling point in study area

98



曹立国等:长江口水下三角洲 239+240Pu和 137Cs的分布特征及环境意义1期

似，可确定其 71 cm处最大峰值与 1963年沉降对

应，蓄积峰值可能对应于1958年，结果与 239+240Pu一

致。在 63 cm 左右，239 + 240Pu 与 137Cs 都存在一个峰

值，通过 239+240Pu的活度分布无法判定出其特定的

蓄积年代，而在 137Cs活度剖面中，可能对应于1974

年蓄积峰。万国江等[5]在云南的洱海、程海、泸沽

湖和贵州的红枫湖等西南地区的湖泊沉积研究中

发现，137Cs活度剖面中存在 1974年次蓄积峰。然

而，Rowan 等 [32]研究发现北半球 137Cs年沉积量只

存在 1958、1963、1986三处峰值，1974年左右并无

出现大的沉降量。因此，在SC07柱状样中是否存

在1974年蓄积峰及63 cm左右的核素峰值是否对

应于 1974年蓄积峰仍需进一步的探讨。对于 63

cm左右的峰值还有以下两种可能的解释：① 混合

扩散作用导致连带峰的形成。② 流域泥沙所携

带核素输入的滞后或变化。在动力作用极其复杂

的长江口区域，1986年峰值的存在与确定仍需进

一步的确凿证据。

22..33 137137Cs/Cs/239239++240240PuPu活度比值活度比值

柱状样 SC07中 137Cs/239+240Pu比值随深度变化

如图 4所示，1~71 cm段 137Cs/239+240Pu均值为 25.85，

75~140 cm段 137Cs/239+240Pu均值为 12.83。对Koide

等[33]在格陵兰与南极冰芯柱状样中的 137Cs/239+240Pu

比值中 137Cs进行衰变校正至2007年1月1日，分别

为 12.00~21.03，36.91~43.62，与 SC07 站位的 75~

140、1~71 cm段比值结果基本一致。可见柱状样

SC07 中 75 cm 以下对应于暂停核试验前 1952~

1958年间的大气核试验阶段，71 cm以上核素来源

图3 1957~2005年日本筑波地区 137Cs（圆形）和 239+240Pu（正方形）的年沉降量（Bq/m2）[31]

Fig.3 Annual depositionof 137Cs (closed circles) and 239+240Pu (closed squares) observed at Tsukuba in 1957-2005 (Bq/m2)

图2 SC07 239+240Pu与 137Cs活度剖面

Fig.2 Vertical profiles of the 239+240Pu and 137Cs activities in the sediment core
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于暂停核试验后的全球大气沉降，可进一步证实
239+240Pu和 137Cs的1963年层位标定的准确性。

同时，137Cs/239+240Pu比值也是判别环境中核素

来源的一个重要指标。Zheng 等 [34]测得程海湖
137Cs/239+240Pu比值平均值为 46.51，与全球大气沉降

值基本一致。SC07 柱状样 137Cs/239 + 240Pu 比值为

17.42（137Cs 衰变校正至 2006 年 9 月 1 日）或 17.32

（137Cs衰变校正至2007年1月1日），可以明显地看

出研究区的 137Cs/239+240Pu比值偏低，说明 239+240Pu存

在区域沉降来源。

22..44 239239++240240PuPu与与 137137CsCs定年的可比性定年的可比性

对柱状样SC07中的 239+240Pu与 137Cs活度进行相

关性分析（图 5），将 137Cs活度校正至 2006年 9月 1

日，得出两者具有显著相关性（R2=0.616），进一步将
137Cs活度校正至沉降时间，两者显示极强的相关性

（R2=0.765）。这说明即使在动力环境较强的河口地

区，239+240Pu与 137Cs仍可以反映相同的沉积过程。因

此，可以根据 239+240Pu活度剖面信息进行沉积物年代

的确定，并将之与 137Cs测年结果相互结合。

图5 SC07 239+240Pu与 137Cs的活度相关性分析

Fig.5 Correlation analysis between 239+240Pu and 137Cs activity

33 结 论

1） SC07 沉积物中 239 + 240Pu 活度存在 1963 年

蓄积峰与 1958年次蓄积峰，在蓄积峰层位以上存

在的 239+240Pu峰值，是流域内核素蓄积峰滞后输入

或该站位沉降蓄积峰混合扩散形成的。

2）SC07沉积物中 239+240Pu与 137Cs活度剖面存

在一致的蓄积峰层位，两者呈较强的线性相关性

（R2=0.765），这说明在动力环境较强的河口地区，
239+240Pu与 137Cs仍可以反映相同的沉积过程，因此可

根据 239+240Pu活度剖面信息进行沉积物年代的确定。

3）区域 239+240Pu与 137Cs具有两种共同来源途

径，即大气沉降直接输入与流域输入来源，而 137Cs/
239+240Pu比值偏低，表明 239+240Pu可能存在外海输入。
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Distribution Characteristics ofDistribution Characteristics of 239239++240240Pu andPu and 137137Cs in Subaqueous DeltaCs in Subaqueous Delta
at the Changjiang River Estuary and the Environmental Significanceat the Changjiang River Estuary and the Environmental Significance

CAO Li-guo, PAN Shao-ming, LIU Xu-ying, XU Yi-hong,XU Wei

(Ministry of Education Key Laboratory for Coastal and Island Development, School of Geographic and
Oceanographic Sciences, Nanjing University, Nanjing, Jiangsu 210023, China)

AbstractAbstract: The sediment core SC07 was collected in the subaqueous delta at the Changjiang River estuary. Ra-

dioisotopes of 239+240Pu and 137Cs were analyzed focusing on discussing the distribution characteristics of activi-

ty profile, then the difference between 239 + 240Pu and 137Cs profiles were obtained. Results displayed that, there

were the same cumulative peaks of 1963 and 1958 both in 239+240Pu activity profile and in 137Cs profile. The 239+

240Pu activity profile showed a good agreement with the 137Cs profile (R2=0.765), that is to say, they can convey

the same information about sedimentation processes. The start layer of 239 + 240Pu activity was corresponding to

1948 while 137Cs was corresponding to 1954, which showed the more measurement sensitivity of 239+240Pu. 137Cs/
239 + 240Pu activity ratio was quite different after moratorium on nuclear testing, which really did good to dating

for the sediments. Moreover, the 137Cs/239 + 240Pu activity ratio played an important role in distinguishing nuclide

source in the environment. Meanwhile, it has been seen that 137Cs/239 + 240Pu activity ratio of the sediments core

was lower than the global average, indicating that 239+240Pu activity concentrations were partly from close-in fall-

out. 239+240Pu activity in the sediment core was between 0.072-0.716 mBq/g and 137Cs was between 0.390-16.210

mBq/g. 239 + 240Pu atmospheric fallout mainly concentrated in the 63-111 cm, while the 239 + 240Pu activity between

0-45 cm decreased obviously. There were one peak (71 cm) and two sub-peaks (63 cm and 99 cm) in the verti-

cal profiles of 239+240Pu. It needs to be mentioned that the peak at 71 cm was corresponding to the year 1963. The

cumulative sub-peak at 63 cm may be caused by China's nuclear test that happed during the 1970s-1980s. Al-

so, the cumulative peak (73 cm) in the vertical profiles of 137Cs was corresponding to the year 1963, which was

nearly the same with vertical profiles of 239 + 240Pu. Because of the extremely complicated dynamic action of

Changjiang River estuary area, the existence of cumulative peak of 1986 the vertical profiles of 137Cs was still

needs further research. In a word, it has been suggested that the radionuclide 137Cs, 239+240Pu and the activity ratio

were useful tools in studying the material source, evolution of the delta, as well as the deposition rate.

Key wordsKey words: 239+240Pu activity; 137Cs activity; sediment core; the subaqueous delta at the Changjiang River estuary
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