
 

胶州湾多溴联苯醚-153迁移转化的数值模拟研究
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摘    要：多溴联苯醚对海洋生物生长甚至人体健康危害较大，然而，我国近海多溴联苯醚的迁移转化及

调控机制尚不明确。本文利用数值模型定量分析了胶州湾多溴联苯醚-153（polybrominated diphenyl

ethers 153，BDE-153）的季节性迁移转化过程。模拟结果表明：胶州湾 BDE-153 浓度的季节变化呈现

明显的夏季单峰分布特征，溶解态和总颗粒态 BDE-153 的最高浓度分别为 0.22 μg/m3 和 2.3 μg/m3；浮

游植物吸收、死亡以及碎屑矿化过程中的 BDE-153 转化速率同样在夏季明显高于其他季节。胶州湾

BDE-153 浓度及其在生化过程中的转化速率均呈自北向南带状衰减规律，尤其在西北角的大沽河和东

北角的墨水河入海口附近数值最高。河流是胶州湾 BDE-153 的关键来源，其入海速率为 10.5 kg/a，明

显高于海气交换的补给速率。与外海的对流交换是胶州湾 BDE-153 的主要汇，溶解态和总悬浮颗粒态

的输出速率分别为 1.1 kg/a 和 8.0 kg/a。
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Abstract:  Polybrominated  diphenyl  ethers  (PBDEs)  pose  significant  threats  to  the  growth  of  marine
organisms and even human health. However, the migration, transformation, and regulatory mechanisms of
PBDEs remain unclear in China’s coastal waters.  This study utilizes a numerical model to quantitatively
analyze  the  seasonal  migration  and  transformation  of  polybrominated  diphenyl  ethers  153  (BDE-153)  in
Jiaozhou  bay.  The  simulation  results  revealed  that  BDE-153  concentration  exhibited  apparent  seasonal
variation with a peak in summer, with the highest concentrations for dissolved and total particulate BDE-
153 reaching 0.22 μg/m3 and 2.3 μg/m3, respectively. Transformation rates of BDE-153 during phytoplankton
absorption, mortality, and debris mineralization were also significantly higher in summer than in other seasons.
Both  concentration  of  BDE-153  and  its  transformation  rates  during  biotic  processes  showed  a  belt-shaped
decrease from north to south with the highest values near the DaGu river in the northwest and the MoShui river
in the northeast. Rivers were the key source of BDE-153, with an input flux of 10.5 kg/a, significantly higher
than the supply rate from air-sea exchange. Convective exchange with the open sea was the primary sink with
output rates of 1.1 kg/a and 8.0 kg/a for dissolved and total suspended particulate forms, respectively.
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多溴联苯醚是工业生产过程中重要的高效

阻燃剂，其使用量日益增加。多溴联苯醚是新型

持久性有机污染物（POPs）的典型代表，其通过长

距离迁移及生物富集可以危害生物生存甚至人体

健康[1]。多溴联苯醚-153（polybrominated diphenyl
ethers 153，BDE-153）作为多溴联苯醚的重要组

成部分，其在我国近岸海域已被频繁检出[2-3]。

POPs在近海的迁移转化过程较为复杂 [4]。

作为陆源污染物，BDE-153主要通过河流输入和

大气沉降进入海洋。海水中 BDE-153自然分解

速率较慢，可随海水流动被输送到其他海域，也

可以被颗粒物吸附后通过重力沉降被输送到海

底。另外，海洋生物的摄食及有机颗粒的矿化分

解等生化过程能够进一步影响 BDE-153的迁移

转化 [5]。目前，我们对近海 POPs的迁移转化及

调控机制仍存在疑问：该污染物不同形态浓度的

时空分布特征如何？污染物入海后如何被输送

到整个三维水体环境中？物理和生物等因素的

影响孰强孰弱？

受限于人力和物力的不足，污染物实测数据

的时空分辨率往往较低，且中间转化过程的速率

难以测定。海洋数值模型可以对生物地球化学

循环进行定量化分析，是研究 BDE-153在近海

迁移转化及控制机理的有效工具。近几十年来，

欧美学者应用数值模型开展的 POPs相关研究较

多[6]，而在我国近海的相关应用极为有限。

本文以胶州湾为例，利用开发改进的海洋水

动力−生态−POPs耦合模型，模拟分析了胶州湾

BDE-153在不同季节的水平分布，讨论了物理、

生化等过程对 BDE-153迁移转化的影响，可为

深入理解我国近海 POPs的时空分布规律及实施

相应环境管理提供重要借鉴。

 1   材料与方法

 1.1    研究区域

胶州湾是黄海海域的典型半封闭海湾（图 1），
面积约 380 km2，平均水深约 7 m[7]。近年来，随

着沿海工农业的发展，大量陆源污染物入海对胶

州湾生态系统影响严重。观测资料表明，胶州湾

入海河流、海水、海底沉积物及上层空气中均富

含一定浓度的 POPs，其中包含 BDE-153，可能对

海洋生物生长甚至人体健康具有重要危害[3]。
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图 1    胶州湾地理位置及水深

Fig. 1    Geographical location and water depth of Jiaozhou bay
 

 1.2    模型介绍
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本研究利用三维水动力−生态−POPs耦合模

型，模拟分析 2015年胶州湾 BDE-153的时空分

布及迁移转化。水动力模块以普林斯顿海洋水

动力模型（POM）为基础，其多次应用于我国黄渤

海海域的环流模拟[8-9]；生态模块包含浮游植物、

浮游动物、碎屑、溶解氧、化学需氧量、铵盐、硝

酸盐、亚硝酸盐、磷酸盐和硅酸盐，已成功应用

于胶州湾的生态模拟[10]；POPs模块将 POPs分为

气态（ ）、溶解态（ ） 、浮游植物摄取态

（ ）、浮游植物吸附态（ ）、碎屑态（ ）和

悬浮颗粒态（ ）6种。如图 2所示，POPs模块

与水动力−生态模块耦合，可以对 POPs转化相

关的河流输入、海气交换、对流扩散、溶解态衰

减、浮游植物摄食与吸附解吸、碎屑矿化与沉降

等过程进行动态模拟。 主要来源于河流输

入，入海后进行物理输运，不参与海洋内部生化

过程；生物颗粒态包括 、 和 ，总颗粒

态包括生物颗粒态和 。具体模型介绍及配置

参考 Wang等的研究[11]，BDE-153在迁移转化过

程中的参数及取值见表 1。以往研究已对胶州

湾水动力和生态模块的模拟结果进行了合理验
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证 [10-11]，本文重点验证及讨论分析 POPs模块的

模拟结果。

胶州湾的 BDE-153的陆源输入包含河流输

入和大气沉降。河流中溶解态及悬浮颗粒态

BDE-153浓度基于观测数据获得 [3, 11-14]，结合不

同月份河流入海径流量计算污染物入海通量。

由于河流径流量的高时间分辨率数据难以获得，

大沽河径流量数据来自流域水文模型的气候态

模拟结果，其他河流径流量数据来自历年的文

Cw Cws

献报道 [11, 15-16]。大气中的 BDE-153浓度设置为

8×10−6 μg/m3[17]，海气扩散过程通过双膜模型计

算，交换速率受海温、气象条件及海气浓度差等

因素控制 [11]。 和 的模拟初值分别设置为

0.02 μg/m3 和 0.16 μg/m3，开边界浓度分别设置

为 0.004  μg/m3 和 0.08  μg/m3[3]。 模 型 验 证 的

BDE-153实测浓度来源于 Ju等的研究[3]，其对样

品测定进行了较为严格的质量控制，BDE-153浓

度的实测值明显高于其检出限，准确性较好。
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图 2    水动力−生态−POPs耦合模型概念

Fig. 2    Conceptual diagram of the coupled hydrodynamic-ecological-POPs model
 
 

表 1       POPs 模块中 BDE-153 迁移转化过程的参数及取值

Tab.1    Parameters and values of BDE-153 migration and conversion in POPs module

参数符号及单位 定义 数值 参考文献

logKow BDE-153辛醇−水分配系数 7.86 [18]

ku/m3 ·kg−1 ·d−1 浮游植物摄取BDE-153系数 1545 [19]

kd/d−1 浮游植物代谢BDE-153系数 0.43 [19]

ksu/m3 ·kg−1 ·d−1 浮游植物吸附BDE-153系数 2766 [19]

ksd/d−1 浮游植物解吸BDE-153系数 15.1 [19]
t 1

2
/h BDE-153在水中的半衰期 3600 [20]

Dw(POPs)/cm3 · s−1 水中BDE-153的扩散系数 0.502×10−5 [21]

Dw(O2)/cm2 · s−1 O2水中 的扩散系数 2.3×10−5 [22]

Da(POPs)/cm2 · s−1 空气中BDE-153的扩散系数 0.0448 [21]

Da(H2O)/cm2 · s−1 O2空气中 的扩散系数 0.256 [22]

∆HH/KJ ·mol−1 BDE-153相变过程中的焓变 62.1 [21]

∆S H/KJ ·mol−1 ·K−1 BDE-153相变过程中的熵变 0.13 [21]
 
 

 2   结果与讨论

 2.1    溶解态 BDE-153浓度的季节变化

胶州湾溶解态 BDE-153浓度的季节变化呈

现明显的夏季单峰分布特征（图 3a），最高浓度出

现在 8月－9月，约为 0.22 μg/m3。冬季溶解态

BDE-153浓度处于全年最低水平，约为 0.02 μg/m3，
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模拟数值与观测资料相吻合。由于胶州湾水体

中 POPs浓度的实测数据较少，本文未收集到同

年其他季节的相关实测资料来验证模型。然而，

2021年 5月 BDE-153的实测浓度与本文模拟浓

度数量级相同，并且溶解态和颗粒态的浓度比值

也较为吻合 [23]。并且，另外一种 POPs——壬基

酚的实测资料显示其溶解态浓度在胶州湾自

1月至 7月逐渐升高 [14]，与本文模拟的溶解态

BDE-153季节变化趋势一致。由于这两种污染

物的源汇过程及迁移转化路径类似，因此可以在

一定程度上证实本文模拟的 BDE-153季节变化

趋势合理。环胶州湾存在大沽河、墨水河、李村

河等多条河流，夏季降雨增多引发的河流径流量

增加是导致 BDE-153夏季出现峰值的关键因

素，这与胶州湾其他有机污染物浓度季节变化的

调控机制类似[11, 24]。

如图 4所示，冬季溶解态 BDE-153浓度在整

个胶州湾海域均较低，模拟的水平分布与实测资

料较为一致。春季，随着河流入海径流量的增

加，BDE-153浓度在北部海域略高于南部海域，

特别是在西北部大沽河口附近可达 0.08 μg/m3。

夏季，胶州湾北部多条河流径流量的持续增加导
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Fig. 3    Monthly  variations  in  concentrations  of  different

forms of BDE-153
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致溶解态 BDE-153浓度明显升高，近一半海域

的浓度高于 0.1 μg/m3，西北角和东北角最高值可

达 0.5 μg/m3；并且，浓度从北部湾底向南部湾口

呈现明显的带状衰减趋势。秋季，随着河流径流

量的降低，溶解态 BDE-153浓度降低明显，但仍

呈现北高南低的水平分布趋势，北部湾底最高浓

度仍高于 0.1 μg/m3。以往研究发现胶州湾 POPs
主要来源于河流输入

[11-12]，本文模拟的 BDE-
153浓度从河口区域到外海逐渐递减，该水平分

布的模拟结果较为合理。

 2.2    颗粒态 BDE-153浓度的季节变化

颗粒态 BDE-153浓度同样呈现夏季单峰分

布的季节变化趋势（图 3a），然而，其浓度比溶解

态浓度高一个数量级，夏季最高浓度为 2.3 μg/m3，

冬季最低浓度为 0.22 μg/m3，模拟数值与观测资

料相吻合。河流入海携带了大量的泥沙悬浮颗

粒，导致海水中颗粒态 BDE-153浓度较高 [25-26]。

如图 3（b）所示，BDE-153的悬浮颗粒态浓度明

显高于生物颗粒态浓度，夏季悬浮颗粒态和生物

颗粒态最高浓度分别为 2.2 μg/m3 和 0.06 μg/m3。

生物颗粒态 BDE-153自 9月至 12月存在短周期

波动式降低，这主要是由生物过程中浮游动物周

期性捕食引起的浮游植物生物量震荡导致的[11]。

由于目前胶州湾水体颗粒态 BDE-153的实验观

测未区分泥沙悬浮颗粒态和生物颗粒态，因此本

文无法验证不同颗粒态的模拟结果。然而，近岸

水体中的泥沙悬浮物含量明显高于浮游植物生

物量 [27-28]，导致水体中泥沙悬浮颗粒态 BDE-
153浓度明显高于生物颗粒态，与本文模拟结果

一致（图 3b）。
胶州湾颗粒态 BDE-153浓度在不同季节均

呈现自北向南逐渐降低的水平分布特征（图 5），
模拟结果与实测资料较为一致。北部河口及湾

底区域是浓度的高值区域，在夏季最高可超过

4.4 μg/m3，而南部湾口及湾外的浓度较低。BDE-
153水平分布主要受到河流输入和水交换的共

同作用 [11, 25-26]。另外，夏季河流输入通量较高，

导致 8月 BDE-153颗粒态浓度的南部梯度差异

较大，浓度在北部区域是南部湾口的近 20倍；

2月由于是枯水期，BDE-153浓度的水平差异最小。
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Fig. 5    Horizontal distribution of total particulate BDE-153 concentration in the surface water during different seasons
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 2.3    BDE-153迁移转化速率的时空变化

BDE-153的河流入海通量呈现明显的夏季

单峰分布特征（图 6）。8月溶解态和悬浮颗粒态

BDE-153入海通量均达到全年最高，分别为

0.02 kg/d和 0.11 kg/d。8月墨水河和大沽河的入

海通量明显高于其他 5条河流，秋、冬季所有河

流的入海通量均处于较低水平。环胶州湾地区

为典型的温带季风性气候，夏季降雨较多，导致

污染物的河流入海通量在夏季明显高于其他季

节 [29]。由于 2015年河流的实测数据难以获得，

本文计算的 BDE-153河流入海通量仅呈现出夏

高冬低的一般性入海规律，模型可能未准确再

现 2015年胶州湾水体 BDE-153的时空分布，但

是模拟结果对于深入理解胶州湾 BDE-153季节

性的迁移转化规律仍可提供重要借鉴。
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图 6    BDE-153河流入海通量的月变化

Fig. 6    Monthly  variations  in  riverine  flux  of  BDE-153  to

the sea
 

胶州湾 BDE-153海表、海底通量存在明显

的季节变化。如图 7所示，BDE-153海气交换在

春、秋、冬 3个季节均是由大气进入海水，入海

速率低于 0.002 kg/d；然而，夏季 BDE-153由海洋

返回大气，速率约为 0.002 kg/d。夏季，胶州湾海

水温度明显高于其他季节的海温[11]，同时海水中

溶解态 BDE-153浓度较高（图 4），导致大气成为

BDE-153的汇。BDE-153向海底沉积物的沉降

通量呈现明显的夏季单峰分布特征，沉降速率

在 8月－9月高达 0.01 kg/d。BDE-153沉降通量

的季节变化趋势与海水中颗粒态浓度变化一致，

河流入海的悬浮颗粒态 BDE-153可通过重力作

用沉降到海底。
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图 7    BDE-153海表通量及海底沉积通量的月变化

Fig. 7    Monthly  variations  in  surface  flux  and  seafloor

deposition flux of BDE-153
 

冬季，整个胶州湾海域均是大气 BDE-153
的汇（图 8），但冬季海气交换通量的水平差异较

小。夏季，BDE-153海气交换在北部超过一半海

域均表征为由海洋进入大气，湾底的河口区域速

率最高，可达 0.05 μg/(m2·s)；而在南部湾口及湾

外海域则是由大气进入海洋，主要是由南部海域

的溶解态浓度较低所致（图 4c）。BDE-153沉降

通量的空间分布与海水中总颗粒态 BDE-153浓

度变化类似。北部湾底区域的沉降速率在冬季

和夏季分别为 0.05 μg/(m2·s)和 1.0 μg/(m2·s)，均
明显高于湾口和湾外海域，由近岸向外海呈带状

递减趋势。胶州湾 BDE-153的海表、海底通量

在不同季节的水平分布趋势与十溴联苯醚变化

类似，受其在海水中的浓度和气象条件等多种因

素控制[11]。

海水内部的 BDE-153转化速率也呈现明显

的季节变化特征。如图 9所示，浮游植物对溶解

态 BDE-153净吸收速率的季节变化与溶解态浓

度变化类似，9月最高速率可达到 0.012 kg/d，而
冬季和春季则处于较低速率水平。浮游植物态

BDE-153随生物死亡的转化速率与碎屑态矿化

速率也在夏季最高，二者季节变化基本一致。另

外，BDE-153转化速率在不同季节均存在明显水

平差异。如图 10所示，浮游植物对 BDE-153的

净吸收速率在冬季和夏季均呈现由北向南递减

的变化趋势，尤其是夏季西北角和东北角的河口

附近速率高达 0.1 kg/d；BDE-153随浮游植物死

亡及碎屑矿化的转化速率也呈现从湾底向湾口

带状递减的水平分布。海水内部 BDE-153的转

化速率与其浓度的变化呈显著正相关关系（p <
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0.01），夏季较高的海水温度是促进浮游植物吸

收、死亡和碎屑矿化的重要驱动因素。并且，胶

州湾夏季陆源营养物质入海通量显著高于其他

季节，导致浮游植物在夏季生长繁殖较快[29]，进

而较强的生物活动导致 BDE-153的迁移转化速

率在夏季达到全年峰值。
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图 9    BDE-153在不同生物过程中转化速率的月变化

Fig. 9    Monthly  variations  in  transformation  rates  of  BDE-

153 in different biological processes
 

 2.4    胶州湾 BDE-153的收支

为深入理解多重生物地球化学过程对胶州

湾 BDE-153迁移转化的影响，本文对胶州湾全

场 BDE-153的年转化收支进行了计算分析。如

图 11所示，河流输入是胶州湾 BDE-153最重要

的来源，溶解态和颗粒态 BDE-153的多条河流

入海总量为 10.5 kg/a，其中西北角的大沽河和东

北角的墨水河入海通量较高。大气对胶州湾

BDE-153来源的贡献仅占 2%，为 0.15 kg/a。溶

解态 BDE-153的分解、颗粒态的沉降及开边界

交换是胶州湾 BDE-153的汇，三者的贡献分别

为 2%、9%和 89%。溶解态 BDE-153的自然分

解速率、被浮游植物净吸收速率、碎屑态矿

化速率和向外海输送速率分别为 0.16  kg/a、
0.38 kg/a、0.77 kg/a和 1.1 kg/a。随浮游植物死亡

的 BDE-153转化速率为 0.83 kg/a，明显高于浮游

植物态的开边界输出速率。碎屑态 BDE-153的

沉降速率及开边界输出速率均为 0.03 kg/a，显著

低于其矿化分解速率。大量泥沙悬浮颗粒态

BDE-153随河流入海后，少部分通过重力作用沉

降到海底，而近 99%的部分经过开边界交换被

输出胶州湾，输出速率为7.99 kg/a。虽然大部分

BDE-153最终通过开边界离开胶州湾，但是其在

湾内水体中仍会参与生物地球化学过程，从而可
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Fig. 8    Horizontal distribution of BDE-153 surface flux (a, b) and seafloor deposition flux (c, d) in winter and summer
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能危害海洋生物生存甚至人体健康[1]，需要进一

步开展生态风险评估，以期为相应环境污染管理

提供借鉴。

 3   结 论

（1）胶州湾水体中 BDE-153浓度的季节变化

呈现明显的夏季单峰分布特征，冬季浓度最低。

（2）溶解态及颗粒态 BDE-153的迁移转化速

率均在夏季最高，且自北向南呈带状递减趋势。

（3）西北角和东北角的大量河流输入是导致

BDE-153浓度及转化速率在夏季最高的关键因

素，海气交换影响较弱；进入胶州湾的 BDE-
153主要通过开边界交换被去除。
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