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摘　要　于 2006年 7月 (夏季 ) 、2007年 1月 (冬季 )和 3月 (春季 )采集了贵州省夜郞湖水

库水样,研究了不同形态汞 (总汞 、溶解态汞 、颗粒态汞 )的时空分布特征及其影响因素。结
果表明,夏季水体总汞 、溶解态汞 、颗粒态汞平均含量分别为 4.48 ±2.59、2.37 ±1.40、2.11
±1.86 ng·L

-1
,均显著高于冬季和春季 ( P<0.001) ,而冬春 2季不同形态汞含量无明显

差异。水质参数悬浮颗粒物 (SPM)和硝酸盐 (NO
-
3 )与不同形态汞之间均存在显著的正相

关关系,表明这些参数对于不同形态汞的季节分布起着重要作用。夏季农业耕作活动相对
活跃,表层土壤的扰动增加,雨水冲刷农田土壤,带进大量的外源颗粒物, 致使夜郞湖水体
夏季总汞水平较高。空间分布表明, 夜郞湖水库夏季总汞平均浓度从水库入库河流至大坝

方向 、出库河流呈现总体下降的分布趋势,但水体各采样剖面没有明显的分布规律。
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Abstract:AstudywasconductedduringJuly2006, January2007 andMarch2007 todetermine
thedistributionofmercuryspecies( totalHg( THg) , dissolvedHg( DHg), particulateHg
(PHg) ) andtheimpactsofsomemajorcontrollingfactorsintheYelanghuReservoir, Guizhou,
China.Bycomparison, theaverageconcentrationsofTHg( 4.48 ±2.59 ng·L

-1
), DHg( 2.37

±1.40 ng·L
-1

) , PHg( 2.11 ±1.86 ng· L
-1

) inthesummercampaignaresignificantlyhigh-
er( P<0.001) thanthoseinthewinterandspringcampaigns, whilenosignificantdifferencesof
concentrationsofdifferentmercuryspeciesarefoundbetweenthelattertwocampaigns.Ourin-
vestigationrevealedthatSPMandNO

-
3 mayplayanimportantroleincontrollingtheseasonaldis-

tributionofmercuryspeciesinthereservoir.Itisassumedthathigherconcentrationsofmercury
speciesinthesummercouldbearesultofrunoffimpact.Highrunoffvolumeduetoabundant
precipitationinthesummercarriedHg-containingparticulateserodedfromtheagriculture-domi-
natedwatershedintothereservoir.Spatialdistributionrevealsthatmercuryconcentrationsgener-
allydecreasedfromthereservoirinlettotheoutlet, whilenonotableverticaltrendswerefoundat
eachsamplingsite.

Keywords:YelanghuReservoir;totalmercury;spatialandtemporaldistribution;controlling
factors.
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　　汞是一种可生物累积的有毒持久性污染物质

(USEPA, 1997;UNEP, 2002)。自 20世纪 60年代发

生在日本的 “水俣病 ”被证实是由于人为污染引起

的汞中毒以来,水生生态系统中汞的环境地球化学

及生态风险问题引起了研究人员的广泛关注。在流

域范围内,河流等地表径流输送了来源于自然和人

为的陆地源的汞,但是汞的环境地球化学循环的复

杂性使流域集水水体中汞的分布 、迁移转化机制等

仍然了解甚少。

水体的水质理化性质不仅和其所在流域的地质

条件 、植被类型和气候等有关, 而且还和流域内的人

为活动的点源或非点源输入有着紧密联系 ( Lyonset

al., 2006) 。有研究表明,水体非点源汞的输入可以

由人为活动改变地貌的农田耕作 、城镇化等引起,并

且这些改变地貌的人为活动对于汞的输入显得相当

重要 ( Baloghetal., 1998;Mason＆ Sullivan, 1998;

Warneretal., 2005) 。夜郞湖流域处于乌江流域的

上游区域,该区域系亚高原生态环境脆弱区,其主要

的陆生地貌为农业用地, 主要污染源来自于流域内

的农业面源污染 (石庆和夏晓树, 2007)。由于该区

域陡坡开荒面积大,耕作方式粗放,加上典型的石漠

化问题,导致水土流失问题严重, 土壤贫瘠 (朱俊,

2005) 。因此, 相比其他地区,该区域的农业活动可

能需要使用更多的化肥来平衡水土流失所带走的作

物营养物 (张军方, 2009) 。这种特殊的区域环境以

及农业主导的区域经济为揭示夜郎湖水库水体汞的

分布特征及其控制因素提供了新的思路。本文通过

对不同季节夜郎湖水库水样的不同形态汞进行分

析,研究了夜郎湖水库中汞的分布模式及控制因素,

并首次在亚高原生态环境脆弱区探讨了农业活动与

水体汞的分布模式之间的关系 。

1　研究地区与研究方法

1.1　研究区概况

夜郞湖水库 (图 1)位于贵州省普定县境内 ( 26°

23′N, 105°48′E) , 又称普定水库, 是 1994年蓄水人

工湖库,其上游入湖支流主要有三岔河和波玉河,湖

库运行以来主要用以发电 、防洪 、旅游和供水。夜郞

湖水库基本参数如表 1所示 。

1.2　样品采集和处理

于 2006年 7月 (夏季 ) 、2007年 1月 (冬季 )和

3月 (春季 )进行采样 。设 4个采样剖面 (图 1):1)

入库支流三岔河与波玉河的混合处 ( YLRH) ,代表

表 1　夜郞湖水库及所在流域基本特征参数
Table1　HydrologicalcharacteristicsoftheYelanghuRes-
ervoirandlanduseofthecatchmentarea

参数 数值 引用文献

正常蓄水位时水面面积 ( km2 ) 19.25 郭艳娜, 2008

流域面积 ( km2 ) 5871

正常蓄水位时库容 ( 106 m3 ) 420

平均库容 ( 106 m3 ) 248

最大深度 ( m) 45

平均深度 ( m) 13

理论水力停留时间 ( d) 27

流域耕地垦殖指数 ( % ) 35.9 刘继文和

旱地占耕地面积比例 ( % ) 80.0 陈安宁, 2006

森林覆盖率 ( % ) 21.7

>8°的坡耕地占耕地面积比例 ( %) >80

>25°的陡坡耕地占流域面积
比例 (% )

11.6

水土流失率 ( % ) 48.0

水库的上游区;2)大桥上游方向约 500 m处 ( YLDQ)

及沙湾 (YLSW)代表水库中部;3)水库大坝上游约

500 m处 ( YLDB)代表水库下游区域。采样点 YLDB

靠近大坝,该处水深的季节性波动较大, 7月水深达

45 m, 而在春季, 降水较少,水深 28 m。

　　采用 Van-Dorn采样器对采样剖面 (水库两岸中

间位置 )的不同深度进行采样, 间隔根据采样点的

水深情况设定,一般为 5 ～ 20 m, 其中表层为水面下

20 cm处取样。河流水样在水面下 10 cm处取样。汞

采样瓶使用前均经过严格的前处理过程 ( Baeyens,

1992;Montgomeryetal., 1995)确保没有汞污染。每

个采样点取未过滤和过滤两种水样分别用于测定总

汞 ( THg)和溶解态汞 ( DHg) , 颗粒态汞 ( PHg)定义

为总汞与溶解态汞的差值。过滤水样用 0.45 μm的

微孔滤膜 ( Millipore)现场过滤,水样用 0.5%盐酸酸

化存于经过超净技术处理过的硼硅玻璃瓶中,然后

图 1　采样布点示意图
Fig.1　Locationofsamplingsites
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放在冰箱中冷藏避光保存 。溶解有机碳 ( DOC) 、悬

浮颗粒物 ( SPM)及硝酸根离子 ( NO
-
3 )按相应分析

方法进行采样。

1.3　样品测定

样品总汞的测定采用 CVAFS法 (蒋红梅等,

2004) , 使用 Tekran2500CVAFS测汞仪 (加拿大多

伦多 Tekran公司生产 ) 。水样加入 BrCl氧化后成

Hg
2+
,加入 NH2 OH· HCl将其中游离态的卤素除

掉,然后加入氯化亚锡将 Hg
2+
还原成 Hg

0
, 经氮气

吹扫捕集于金管 (样品管 ) ,然后对样品管采用冷原

子荧光汞仪进行检测。该方法的加标回收率为

88.1% ～ 111.0%,最低检测限为 0.02 ng· L
-1
。水

样的温度 (T) 、溶解氧 ( DO) 、pH在采样时现场测定

( Pioneer65便携式多参数仪 ) , 溶解有机碳 ( DOC)

用高温燃烧法进行测定 ( Cosovicetal., 2000) , 悬浮

颗粒物 ( SPM)重量法测定,硝酸根离子 ( NO
-
3 )采用

离子色谱法 (Dionex)测定。分析过程的质量保证和

质量控制采用现场空白 、系统空白及平行样控制 。

2　结果与分析

2.1　夜郎湖基本水质参数季节变化

各采样点夏季 pH从表层至底层呈下降趋势,

春季除大坝位置 pH呈下降趋势, 其他样点均无明

显变化趋势 (表 2, 图 2)。冬季水温从表层至底层

无显著变化,呈现充分混匀的状态,春季随着气温的

增加,水温开始增加, 表层温度增加幅度大于底层,

呈现从表层至底层下降的趋势,而到了夏季,这种趋

势演变为 5或 10 m处有一个明显的温度跳跃, 表明

水体在夏季存在着明显的分层,在 5或 10 m以下为

均温层。春季和夏季 DO总体呈现出下降的趋势,

冬季水体处于混匀状态, 各采样点除在表层与空气

接触 DO较高外, 在剖面上无显著变化 。

图 2　夜郞湖水库温度 、pH、溶解氧季节变化
Fig.2　SeasonaldistributionofDO, pHandwatertemperature(T) intheYelanghuReservoir
A、B、C、D分别表示 YLDB、YLSW、YLDQ、YLRH采样点。
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2.2　夜郎湖水体不同形态汞的分布

THg浓度范围为 1.00 ～ 11.74 ng· L
-1
,平均值

为 2.74 ±2.07 ng· L
-1
,与已报道的北美水库总汞

浓度 ( Brighametal., 2002)相当 。从图 3和图 4可

以看出, 夏季夜郞湖水库水体 THg、PHg、DHg浓度

显著高于冬季和春季 ( P<0.001) ,其中夏季 THg平

均值 ( 4.48 ng·L
-1

)是其他两季平均的 2.53倍 (表

2),波动范围也显著大于冬季和春季, 冬季和春季

各总汞浓度则没有明显差异 。此外, 从水体剖面分

布来看,也没有明显的剖面分布特征。

　　图 4显示, THg、PHg最高平均浓度分别出现在

夏季丰水期水库中游区的 YLDQ与 YLSW采样点,分

别为 6.01和 3.06 ng·L
-1
,而此时较高的 SPM平均

浓度值也出现在水库中游区的 YLDQ和 YLSW采

表 2　夜郞湖水库不同形态汞浓度与水质参数
Table2　ConcentrationsofdifferenttotalmercuryspeciesandtheancillaryparametersfortheYelanghuReservoir

时间 THg

( ng· L-1)

DHg

( ng· L-1)

PHg

( ng· L-1)

SPM

( mg· L-1 )

DOC

( mg· L-1 )

T
( ℃)

DO

(mg· L-1)

pH NO-
3

(mg· L-1)

2006年 7月

(n=20)

4.48±2.59
( 1.91 ～ 11.74)

2.37±1.40

( 1.17 ～ 7.11)

2.11±1.86

( 0.43 ～ 7.27)

5.45±1.84
( 1.43 ～ 8.75)

1.86±1.83
( 0.38 ～ 8.15)

23.7±2.5
( 20.7 ～ 28.7)

8.38±2.86
( 4.14 ～ 13.5)

7.83±0.26
( 7.45 ～ 8.31)

13.8±1.17
( 12.3 ～ 17.6)

2007年 1月

(n=18)

1.60±0.62
( 1.00～ 3.34)

0.97±0.43

( 0.61 ～ 2.52)

0.62±0.50

( 0.09 ～ 2.12)

3.74±1.15
( 1.23 ～ 5.90)

1.12±0.41
( 0.65 ～ 2.05)

9.3±0.6
( 7.90 ～ 10.30)

8.58±2.17
( 6.57 ～ 13.06)

7.76±0.43
( 6.53 ～ 8.53)

11.1±0.58
( 9.43 ～ 12.2)

2007年 3月

(n=18)

1.94±0.58

( 1.01～ 3.17)

1.23±0.21

( 0.92 ～ 1.73)

0.70±0.52

( 0.09 ～ 1.80)

3.38±0.86

( 2.08 ～ 4.85)

0.90±0.06

( 0.81 ～ 1.01)

16.3±1.7

( 14.0 ～ 20.6)

5.34±1.26

( 3.07 ～ 7.47)

8.05±0.33

( 7.37 ～ 8.78)

6.16±2.42

( 2.53 ～ 8.68)

数据为平均值 ±标准差, 括号内为范围。

图 3　夜郞湖水库总汞 、颗粒态汞 、溶解态汞浓度
Fig.3　ConcentrationsofTHg, PHgandDHgintheYelanghuReservoir
A、B、C、D分别表示 YLDB、YLSW、YLDQ、YLRH采样点。
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图 4　THg、PHg和 SPM平均浓度的季节对比关系
Fig.4　SeasonalcomparisonsoftheaverageconcentrationsofTHg, PHgandSPM
THg、PHg的单位是 ng· L-1, SPM的单位是 mg· L-1。

样点, 分别为 6.26和 5.78 mg· L
-1
。THg、PHg最

低平均浓度 (分别为 1.26和 0.38 ng·L
-1

)则分别

出现在冬季 YLSW和春季 YLDQ采样点, 与此对应

的较低的 SPM平均浓度仅为 3.64和 3.74 mg·

L
-1
。这种季节性的总汞分布模式可能与地表径流

冲刷有关。夏季,丰水期降雨带来的丰富的地表径

流的冲刷携带了大量含汞颗粒物,最终流入水库,而

同为枯水期的冬春两季,由于降水减少,颗粒物输入

减少。 THg和 SPM( r=0.47, P<0.01)以及 PHg和

SPM (r=0.49, P<0.001)的正相关关系 (表 3)表

明, SPM对于水库水体 THg和 PHg的季节分布起着

重要作用。 THg、PHg和 SPM的最高浓度值均出现

在水库中游区,这与其水库中段两岸坡度较大的地

形有关,陡坡地形加上人为农业活动可以加速水土

流失, 使得库区中段颗粒物较高 。

DHg浓度范围为 0.61 ～ 7.11 ng· L
-1
, 与 THg

浓度具有极显著相关关系 ( r=0.80, P<0.001) 。

DHg和 SPM存在较弱的显著相关关系 ( r=0.31,

P<0.05),但不认为 SPM是 DHg的控制因素。夏

季平均 DHg/THg百分比为 56.9%, 而此比例在枯

水期分别达到了 63.1% (冬季 )和 67.5%(春季 ) 。

此比例与同为乌江流域的红枫湖水库相近 ( Heet

al., 2008) 。冬春两季 DHg/THg的比例较夏季的增

高,与冬春 2季地表径流冲刷作用减小 、输入颗粒物

( SPM)减少有关 。

　　在全年的水库水量输送量中, 夏季由于丰富的

降水,是全年水量输送的重要季节 。因此,夏季水量

输送过程中的总汞输入输出的浓度特征决定着水库

全年的输入输出水平。利用同期的入库 、出库研究

数据 (郭艳娜等, 2009), 结合本研究的数据, 对夏季

入库河流至水库大坝方向及出库河流 THg的平均

浓度作图 (图 5) , 表明, 夏季水体 THg平均值总体

上呈现下降趋势, 入库河流比出库河流下降了

50%。有研究表明,水库的修建会降低河流中汞的

浓度 ( Bonzongo＆ Lyons, 2004) ,这主要是由于水库

的修建使得河流中颗粒态汞随颗粒物沉降到水库底

部造成的 。本研究提供了库体内的上下游水平分布

的总汞浓度,这与郭艳娜等 ( 2009)的研究一致 。

图 5　夜郞湖水库夏季 THg在库体及河流的空间分布
Fig.5　SpatialdistributionofTHgintheYelanghuReser-
voirandriversinsummer
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表 3　不同参数间的 Pearson相关矩阵表
Table3　Pearson' scorrelationmatrix, givingthelinearcorrelationcoefficientsbetweenthevariables

THg DHg PHg SPM DOC DO pH NO-
3 Cl-

THg 1

DHg 0.81＊＊＊ 1

PHg 0.89＊＊＊ 0.45＊＊＊ 1

SPM 0.47＊＊ 0.31＊ 0.49＊＊＊ 1

DOC 0.04 0.15 -0.05 0.10 1

DO -0.08 0.06 -0.18 0.18 0.32＊ 1

pH -0.13 -0.04 -0.17 0.05 0.07 0.06 1

NO-
3 0.39＊＊ 0.36＊＊ 0.32＊ 0.25＊ 0.20 0.33＊＊ -0.28＊ 1

Cl- -0.31＊ -0.23 -0.30＊ -0.24＊ -0.17 0.03 0.07 0.21 1

＊P<0.05, ＊＊P<0.01, ＊＊＊P<0.001。

2.3　不同形态汞与水质参数的相关性

水环境中汞的分布被某些水质参数所主导

( Bloom＆Etfler, 1990;Gill＆Bruland, 1990) 。为了

揭示夜郞湖水库中的各形态汞的影响因子, 将 3个

季节的各形态汞与 6个主要水质参数 (SPM, DOC,

DO, pH, NO
-
3 , Cl

-
)进行 Pearson相关矩阵分析, 相

关矩阵表 (表 3)显示, SPM, NO
-
3 和各形态汞之间存

在着显著的相关关系, 表明 SPM和 NO
-
3 对于各形

态汞的分布起着重要作用;而 DOC、DO、pH和 Cl
-

在本研究中对各形态汞的分布影响并不重要, 没有

显示统计意义上的显著相关性 。

　　NO
-
3 是表征水体是否受面源污染的良好指标 。

本研究夜郞湖水库中 NO
-
3 的浓度范围为 2.53 ～

17.6 mg·L
-1
,其中,最大值出现在夏季。 Lyons等

( 2006)研究了美国的 Scioto河中由于农业活动和城

镇化导致水体总汞水平的增加, 其中 NO
-
3 最大为

11 mg· L
-1
。从表 3可以看出, NO

-
3 浓度和不同形

态汞均存在着显著的正相关关系。这种相关性绝不

是偶然的,而是和当地的农业活动有着紧密的联系 。

夏季夜郞湖流域相对活跃的农业活动大大增加了化

肥使用量,在当地硝酸铵是普遍使用的化肥,同时,

夏季增强的农业活动带来表层土壤的扰动增加,丰

水期大量的地表径流极易冲刷含汞颗粒物及硝酸盐

物质至流域的接纳水体夜郞湖,导致了夏季夜郞湖水

体中各形态汞和 NO
-
3 物质的含量的显著增加。而在

其他两季,各形态汞浓度和硝酸盐物质降到了较低的

水平,而此时降水强度和农业活动也相对较弱。

SPM对水库汞的分布的影响是非常明显的 (前

文已有详述 ), 主要表现为夏季高降水量带来剧烈

的含汞颗粒物的地表径流冲刷引起水库汞浓度增

加,表明 SPM是控制 THg及 PHg在水库中分配的

重要控制因素 。结合 NO
-
3 指标对水体汞的影响,表

明夏季增强的地表径流和相对活跃的农业活动可引

起夜郞湖水库水体汞水平的增加 。

DOC浓度范围为 0.38 ～ 8.15 mg·L
-1
, 与溶解

态汞没有统计意义的相关关系 (表 3) ,这表明,仅少

量的 DHg被键合到溶解有机物中 ( Bonzongoetal.,

1996) ,因此,研究水库水体内大部分的 DHg活性较

大, 可供形态转化或被水生生物吸收利用。

3　结　论

本文对夜郞湖水库各形态汞的时空分布及其控

制因素进行了调查研究,主要得出以下结论:

1) 夏季水体所有形态汞 ( THg、DHg、PHg)均显

著高于其他两季 (P<0.001) ,而冬春 2季浓度没有

明显差异 。

2) 空间分布表明, 夏季 THg平均浓度从水库

入库河流至大坝方向 、出库河流呈现总体下降的分

布趋势,这说明河流经水库蓄水后, 可使 THg得到

部分 “清除 ”,印证了同期研究工作 。

3) 水质参数 SPM、NO
-
3 与各形态汞之间存在

显著的正相关关系, 表明 SPM和 NO
-
3 对于各形态

汞的季节分布起着重要作用 。夏季丰水期, 河流由

于雨水带进大量的农田和土壤颗粒, 而成为夜郞湖

水体汞的一个重要输入源, 同时夏季相对活跃的农

业耕作活动可能引起夜郞湖水体汞水平的升高。
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