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摘要：为了弄清楚酸性矿井废水的排放是否对阿哈湖造成了汞污染。研究了阿哈湖中汞的各种赋存形态(包括溶解气态汞、活性汞、颗粒态汞、 

溶解态汞、溶解态甲基汞、颗粒态甲基汞以及沉积物间隙水体的溶解态汞、溶解态甲基汞)及其在水体和沉积物间隙水中的剖面分布．结果显 

示，阿哈湖水体中溶解气态汞的浓度为0．04—0．09 ng·L～，活性汞浓度为0+2—1．1 ng·L～，总汞浓度为2．08—19．14 ng·L ，甲基汞浓度 

为0．002—0．43 ng-L～；在沉积物间隙水体中溶解态汞浓度为 1．72—19．12 ng·L～，溶解态甲基汞浓度为 0．03—1．57 ng·L～．实验数据表 

明，溶解态甲基汞浓度在沉积物下2～5 cm处最高，随着深度增加而逐渐降低，其与硫酸盐还原菌(SRB)分布呈现较好的吻合，说明水体·沉积 

物界面是甲基汞的产生地点；并且在沉积物中高浓度硫酸根浓度高达1100 mg·L 的条件下，硫酸根浓度与甲基汞浓度依然一致． 
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Abstract：In order to find out whether Aha Lake was polluted by the aeld wasted mining water or not，the concentration and distribution of different mercury 

species in the water columns and sediment porewater collected from the Aha Lake were investigated．The concentrations of HgT ranged from 2．O8 to 19．14 

ng·L。。．DGM ranged from 0，04 to 0．09 ng·L。。，HgR ranged from 0．2 to 1．1ng·L。。。and MeHgT ranged from 0．002 to 0．43ng‘L in the Aha Lake 

water columns．In the sediment porewater。however，the concentrations of HgD varied from 1．72 to 19．12 ng-L。。，and MeHgD ranged from 0．03 to 1，57 

ng·L ．The results indicated that highly elevated MeHgD concentrations in the porewater were obtained at the depths from 2 to 5 em in the sediment 

profile，and decreased sharply with depth．A positive correlation has been found between MeHgD formation and sulfate·reducing bacterial activity，These 

highly elevated concentrations of MeHsD obtained in the intersurface between waters and sediments suggesting a favorable methylation conditions．Moreover。 

even under the conditions of high SOj‘concentrations，reaching up to 1 100mg·L～，a strong correlation bcteen MeHgD and SOj‘was observed as wel1． 

Keywords：Aha Lake；mercury species；distribution；sulfate·reducing bacterial(SRB) 

自从 20世纪50年代日本熊本县水俣湾附近的 

渔村发生严重的甲基汞中毒事件以来，汞作为一种 

特殊的有毒元素，备受人们的关注．汞对生态环境 

的影响及毒性很大程度上依赖于其化学存在形式 

(Clarkson，1998)，其中甲基汞(MeHg)的毒性最强， 

能通过血脑屏障和胎盘引起中枢神经系统的永久 

性损伤和胎儿水俣病．在北美和斯堪的纳维亚半 

岛，人们陆续发现甲基汞能在偏远的、尚未开发的 
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湖泊食物链中产生强烈的生物累积效应(阎海鱼 

等，2003a；Lindqvist，1991)，因此，对水环境汞污染 

的研究成为环境领域关注的热点之一(侯亚敏等， 

2004)． 

阿哈湖位于贵阳市西南郊 8 km，是南明河支 

流——小车河上游的游鱼河、白岩河、沙河、烂泥河 

及蔡冲河的汇合处，是一底层滞水带季节性缺氧的 

中型人工湖，兼具蓄水、供水和防洪功能 (万曦， 

1997)．该湖于 1958年建坝修库，1982年扩大蓄水 

面积，并开发为城市饮用水源，日供水量 2．3×10’t． 

阿哈湖水库历经多次扩建加高，现校核洪水位 

1116．13 m，总库容8．66×10 m ；正常蓄水位 1 1 10 

m，相应库容5．42×10 m ，水面面积4．5 km ，平均 

水深 13 m，最大水深 24 m，水输送通量 1．04×10 

m  ·a ～
，湖水寄宿时间0．44 a(王雨春等，1998)． 

阿哈湖汇水区域分布有中小型煤窑 200余个。 

煤窑开采排放的铁、锰酸性矿坑废水和雨水冲刷煤 

矸石堆形成的淋溶液进入水库，造成湖底沉积物中 

铁、锰 的持续性 蓄积，水体 中硫 酸根浓 度高达 

303．08mg·L ．由于贵州煤中的汞主要赋存于黄铁 

矿(Feng el a1．，2000)，因此，从煤矿排放的酸性矿 

井水中可能含有大量的汞．为了弄清楚酸性矿井废 

水的排放是否对阿哈湖造成了汞污染这一问题，进 

行了阿哈湖湖泊水中汞的不同形态和浓度的研究． 

1．1 样 品呆集 

2005年 3月对阿哈湖水库进行样品采集．在湖 

泊的人湖区和湖心区分别选取了2个采样点(见图 

1)，分别采集不同深度水体样品和不同深度沉积物 

间隙水样，同时监测相应的水质参数．对湖水水样 

进行溶解气态汞 、活性汞、溶解态汞、颗粒态汞、总 

汞和溶解态甲基汞、颗粒态甲基汞、总甲基汞的形 

态及其浓度的测定．对沉积物间隙水进行溶解态汞 

和溶解态 甲基汞的形态和浓度的测定． 

图1 阿哈湖采样点分布图 

Fig．1 Sampling location of Aha Lake 

1．1．1 水样采集 水样用低汞的硼硅玻璃瓶盛装， 

采样前所有器皿都按严格的清洗程序处理(阎海鱼 

等，2003b)．采样点从湖水表层到底层每 4 m深度 

用 lO L Nisiki采样器采集水样，水样在现场用 0．45 

m(Millipore)滤膜过滤后，装入 100 mL的硼硅玻 

璃瓶内，装样品前，先用少量样品水将样品瓶洗涤 3 

次，同时采集相应深度未过滤水样 (蒋红梅等， 

2004)，采集的过滤及未过滤的水样均按 0．5％的比 

例立即加入经过亚沸蒸馏的 12 mol·L HC1溶液， 

并用双层塑料袋包装后放人木箱中黑暗保存．在所 

有操作过程中使用一次性聚乙烯手套(蒋红梅等， 

2004)． 

所有水样带回实验室后放人冰箱中4~C低温保 

存，28 d之内分析完毕． 

1．1．2 沉积物间隙水的采集 用 SWB-1型便携式 

不扰动湖泊沉积物采样器采集沉积物柱，确保界面 
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水清澈，沉积物未被扰动(王雨春等，1998)．仔细抽 

取界面水后，沉积物样品在氮气氛围的厌氧条件下 

在现场分割．界面以下 10 on按 1 on间距分割，其 

后的20 on按2 on间距分割，将样品封存人经过酸 

预处理的50 mL塑料离心管，用 parafilm@密封，低 

温4~C保存．在48 h内用离心方式提取间隙水，提取 

条件为 4~C恒温，转速为3 000 r·min～，离心 30 

min．离心分离出的间隙水用经过12 mol·L HC1处 

理的注射式过滤器，以0．45 m(Millipore)滤膜过滤 

(蒋红梅等，2004)． 

1．2 样品分析 

湖水溶解气态汞(GDM)测定：将湖水未过滤 

水样按 300 mL·min 速率通 人无 汞高纯氩气 

30 min，将溶解气态汞预富集到金管上，用冷原子 

荧光光谱法进行测定(阎海鱼等，2003b)．活性汞 

(HgR)、溶解态汞(HgD)、总汞(HgT)测定：总汞 

和溶解态汞分别取未过滤水样和过滤水样各 50 

mL经浓度为 9．0 mol·L 氯化溴 500txL氧化后， 

用浓度为3．6 mol·L 盐酸羟胺 200txL除去其中 

游离 的卤素，用 浓 度 为 2．0 mol·L 氯 化 亚锡 

100txL将所有的二价汞还原为 Hg。，再由氮气将 

Hg。吹扫捕集于金管上用冷原子荧光光谱法(测汞 

仪 Tekran2500)进行测定(阎海鱼等，2003b)．活性 

汞用浓度为2．0 mol·L 氯化亚锡 100p,L直接还 

原未过滤水样后，用冷原子荧光法进行测定(阎海 

鱼等，2003b)． 

颗粒态汞(HgP)为总汞与溶解态汞的差值． 

溶解态甲基汞(MeHgD)和总甲基汞(MeHgT) 

测定：总甲基汞和溶解态甲基汞分别用未过滤水样 

和过滤水样经蒸馏一乙基化 GC-AFS法测定(蒋红梅 

等，2004)． 

颗粒态甲基汞(MeHgP)为总甲基汞与溶解态 

甲基汞的差值． 

1．3 其它水质参数 

现场用水质参数仪(Hanna法国)测定了阿哈 

湖水温，pH和溶解氧(DO)值(表 1)．由表 1可见 

春季阿哈湖水体并未 出现 明显分层，湖水呈弱 

碱性． 

2 结果(Results) 

2．1 湖水中不同形态汞分布 

图2为阿哈湖水体总汞、颗粒态汞及溶解态汞 

剖面分布．从图中可知阿哈湖水体中总汞浓度变化 

表1 阿哈湖水体水质参数 

Table 1 Water quality parameter in Aaha lake 

范围为 2．08— 19．14 ng·L。。，平均为 5．70 ng·L ； 

其中，湖心区水体中的总汞浓度变化范围为2，l4～ 

19．14 ng·L～，平均为 7．00 ng·L ，随着水体深度 

的增加先增加后降低，在 20m处达到最小值．人湖 

区总汞浓度变化范围为 2．08～8．36 ng·L～，平均 

为3．68 ng·L～；总汞浓度在整个水体上下层变化不 

大．将阿哈湖水体中总汞浓度与世界上其它天然湖 

泊相比较(见表 2)，可以发现阿哈湖水体中总汞、颗 

粒态汞及溶解态汞的浓度明显高于其它未受污染 

的天然湖泊．这主要是因为贵卅I燃煤导致严重的区 

域大气污染，大气汞的干、湿沉降造成湖泊内河流 

汞浓度偏高(Feng et a1．，2000)，同时，阿哈湖又受 

到其上游煤窑开采废液和生活污水两方面因素的 

控制． 

从图 2可知，阿哈湖颗粒态汞浓度为 0．28～ 

14．80 ng·L一，平均值为 3．06 ng·L ．湖心区水体 

中颗粒态汞的浓度随着水体深度的增加而降低，在 

水深 12m处升高，可能是由于汞吸附在该生物活动 

层的藻类生物颗粒而引起，在接近湖底处达到最大 

值 l4．80 ng·L～．而人湖区的颗粒态汞的浓度随着 

水体深度的增加变化不大，与湖心区类似的在湖底 

处增加达到最大值 4．97 ng·L～．这种湖底汞浓度增 

大的现象其原因一方面可能是由于湖底生物扰动使 
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图2 阿哈湖水体总汞、颗粒态汞殛溶解态汞剖面分布 

Fig．2 The distribution of HgT ，HgP and HgD in water columns 

表2 阿哈湖水体中不同形态汞浓度与其它天然水体的比较 

Table 2 Comparison of Hg concentrations and speciation in the Aha Lake with other nature aquatic systems reported in recent literature 

ng·L一 

注：HgT为总汞；HgTD为溶解态汞；HgP为颗粒态汞；MeHgT为总甲基汞；MeHgD为溶解态甲基汞；MeHgP为颗粒态甲基汞 

沉积物表层微粒再悬浮(徐毓荣，1999)，将沉积态 

汞转变为悬浮态汞，提高了水体底部颗粒态汞的浓 

度(蒋红梅，2004)；另一方面可能是藻类在繁殖过 

程中，因群体中细胞数量不断增加而使子体增大而 

趋于下沉，在湖底形成累积． 

春季阿哈湖水体汞的主要成分为颗粒态汞，颗 

粒态汞与总汞浓度比为 12％ 一77％，平均为 44％， 

颗粒态汞与总汞浓度显著相关(R=0．996，P< 

0．05)． 

入湖区的溶解态汞浓度变化范围为 2．08 ～ 

8．36 ng·L～，平均为3．83 ng·L～；随着水体深度的 

增加而增加，在接近湖底处升高达到 8．36 ng·L～． 

而湖心区水体中溶解态汞浓度变化范围为 1．72 — 

4．35 ng·L～，平均为2．70 ng-L～；上下水层浓度基 

本变 化 不 大，在 接 近 湖 底 处 增 加 达 到 峰 值 

4．35 ng·L ．溶解态汞在接近湖底处达到峰值的现 

象主要可能是沉积物表面有机物腐烂过程中形成 

的气泡，使已经沉降的悬浮物再浮起，使间隙水中 

的可溶性汞向上覆水体释放(徐毓荣等，1999)． 

图3为阿哈湖水体溶解性气态汞、活性汞浓度 

的剖面分布，从图中可知，阿哈湖湖心区春季溶解 

性气态汞的变化范围为 0．042—0．085 ng·L～，平 

均0．062 ng-L～；入湖区溶解性气态汞的变化范围 

为0．038～0．062 ng-L一，平均0．049 ng·L～．湖泊 

中湖心区与入湖区溶解气态汞的分布趋势一致，均 

随着水体深度的增加而逐渐下降，这是由于阳光对 

于湖表层水溶解气态汞的产生有着直接的重要作 

用(Feng et a1．，2002；Feng et a1．，2003)．这一作用 

主要是在 uV 的诱导下产生的生物或光化学过程 

促成的，其反应机理可能是在藻类的作用下汞的细 

胞表面酶的还原作用．uV 只促成 25％以下的溶解 

气态汞的产生(张金香，1996)． 

g、越磺蛙* 
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浓度 ／(ag．L’ ) 浓度 ／(ng-L ) 

图3 阿哈湖水体溶解气态汞、活性汞浓度的剖面分布 

Fig．3 The distribution of DGM and HgR in water columns 

由图3还可以知道，湖心区活性汞变化范围为 

0．2一1．I ng·L～，均值0．4 ng·L～，水体中活性汞 

呈混匀状态，没有明显的差异，但底层水体活性汞 

有明显增加的趋势．入湖区活性汞变化范围为 0．I 
～ 0．7 ng·L～，均值 0．3 ng·L～，其剖面分布随着深 

度的增加而逐渐降低后又逐渐递增．由于入湖区地 

表径流等外源性输入 比湖心区要多，换水频率要 

高，其活性汞浓度略比湖心区低． 

图4为阿哈湖水体甲基汞、颗粒态甲基汞及溶 

浓度 ／(rig-L ) 

解态甲基汞浓度的剖面分布．从图中可知，阿哈湖 

总甲基汞浓度为 0．002 ～0．43 ng-L～，平均值为 

0．23 ng·L 。．该湖总甲基汞浓度与其它部分天然湖 

泊甲基汞浓度(见表 2)相当．湖心区水体中的甲基 

汞浓度变化范围为 0 002 —0．43 ng-L。。，平均为 

0．20 ng·L 。，在 接 近 湖 底 处 达 到 最 大 值 

0．43 ng·L～．入湖区的总汞浓度变化范围为0．06 
～ 0．39 ng·L 。，平均为0．26 ng·L～。 

浓度 ／(ng．L ) 

图4 阿哈湖水体甲基汞、颗粒态甲基汞殛溶解态甲基汞浓度的剖面分布 

Fig．4 The distribution of MeHg，MeHgP and MeHgD in Water columns 

湖心区和入湖区水体中颗粒态甲基汞浓度随 

着水体深度的加深而增加，分别在8m和4m处达到 

最高浓度0。23 ng-L 和 0．27 ng·L～．这可能是由 

于5一lOre深处生物活动层中的藻类生物吸附了颗 

粒态甲基汞，导致该水深段的颗粒态甲基汞浓度均 

达到最高浓度。而后颗粒态甲基汞浓度随深度增加 

而逐渐降低，反映了颗粒物在沉降中的溶解．但两 

采样点颗粒态甲基汞浓度均在接近湖底处再次升 

高，归因于湖底沉积物的再悬浮．颗粒态汞由无机 

态颗粒汞和有机态颗粒态汞以及源于生物 (如细 

菌，海藻和浮游生物)的颗粒态汞所组成．无机态颗 

粒汞主要是与矿物微粒和岩屑组织物所结合的汞， 

但是 甲基汞主要 吸附 于源于生物 的颗粒 物质 

(Kudom et a1．，1976)．在淡水湖中，汞和甲基汞的 

分布主要被水体中颗粒物吸附或解吸以及在水体 
一 沉积物边界的氧化还原环境所控制．因此，在淡 
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水系统中颗粒态悬浮物对甲基汞的移动起重要的 

作用(Lawson，2001；Mason，1998；Ma$oll，1999)． 

由水质参数表可见，两采样点深度方向上溶解态 

甲基汞的浓度变化不大．湖心区在水体中的溶解态甲 

基汞平均浓度为0．13 ng·L～，其变化趋势随着水体深 

度的加深逐渐升高，在底部达到最高浓度0．23 ng·L～． 

入湖区在水体中的溶解态甲基汞平均浓度为0．22 

ng-L。。，其变化趋势类似湖心区随水体深度加深逐渐 

增加，在12 m处达到最高浓度0．39 ng·L～． 

2．2 沉积物间隙水中不同形态汞的分布 

图5为阿哈湖沉积物间隙水溶解态汞浓度的剖 

／ 湖心区A 
一  

．  

．  

水体 

。  

⋯  

． 

-—  

． 

0 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20 

溶解态汞浓度 ／(ng．L ) 

面分布．从图中可知，阿哈湖湖心区沉积物间隙水 

中溶解态汞浓度变化为2．70 —11．55 ng·L～，平均 

为6．74 ng·L一，在沉积物表层下 1 cnl处溶解态甲 

基汞具有峰值 11．55 ng·L～，随着沉积物的深度增 

加溶解态汞浓度呈现逐渐降低的趋势．入湖区沉积 

物间隙水中溶解态总汞浓度变化为 3．09 ～19．12 

ng·L～，平均为 5．94 ng·L～，溶解态汞最 大值 

19．12 ng·L 出现在沉积物下4 cnl处．总的说来， 

沉积物中的溶解汞浓度远远高于水体中的溶解汞 

浓度，沉积物与水体间存在着溶解汞浓度梯度 ，溶 

解态汞将从沉积物间隙水中向湖泊水体中扩散． 

溶解态汞浓度 ／(rig·L。) 

圈5 阿哈湖沉积物间隙水溶解态秉剖面分布 

Fig．5 The distribution of HgD in sediment porewater profile 

图6为阿哈湖沉积物间隙水溶解态甲基汞剖面 

分布，从图中可知，春季阿哈湖湖心区沉积物间隙 

水 中 溶 解 态 甲 基 汞 浓 度 变 化 为 0．07 — 

1．29 ng·L～，平均为0．46 ng-L。。。；入湖区沉积物间 

隙水 中溶解态 甲基汞浓度变 化为 0．06 ．一1．57 

ng-L～，平均为0．72 ng·L～．沉积物问隙水中溶解 

28 
24 

E 2O 

0 

自 -4 

．  ● 

＼ 湖心区A 
．

、、． 

<～ 水体 
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‘ 

一

嬲 物 

一 ．

‘ 。

⋯ ． ⋯ ． ⋯  

0．0 0．2 0．4 0．6 0．8 1．0 1．2 1．4 1．6 

溶解态甲基汞浓度／(rig·L-‘) 

态甲基汞浓度明显高于上覆水体中溶解态甲基汞 

的浓度，即沉积物与上覆水体之间存在着浓度梯 

度．随着时间的推移，夏季将发生湖泊分层，伴随湖 

底缺氧，氧化还原边界层上移进入湖水中(万曦等， 

1997)，间隙水中溶解态甲基汞就会从沉积物向上 

覆水体扩散，进而影响上覆水体中甲基汞的浓度． 

溶解态甲基汞浓度／(ng·L-’) 

田6 阿哈湖沉积物间隙水溶解态甲基汞剖面分布 

Fig．6 The distribution of MeHgD in sediment porewater profile 
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2．3 沉积物一水界面硫酸盐还原菌分布 

表3为阿哈湖沉积物．水界面硫酸盐还原菌分 

布．从表 3可以看出，硫酸盐还原菌(SRB)的分布 

在水界面下2 Cl'n附近活性最强，硫酸盐的还原速率 

达到最大，随着深度的增加，硫酸盐还原菌数量减 

少，还原速率也逐渐减小．受硫酸盐还原菌分布的 

控制，阿哈湖沉积物-水界面硫酸盐还原作用发生在 

沉积物表层以下几厘米范围内(汪福顺等，2003)， 

湖心区沉积物间隙水的溶解态甲基汞在表层沉积 

物下3 cnl处具有峰值 1．29 ng·L～，与入湖区沉积 

物间隙水中溶解态甲基汞峰值 1．57 ng-L 出现在 

表层沉积物下 4 am处形成很好的吻合．因为春季阿 

哈湖的氧化还原层在沉积物以下几厘米 (万国江 

等，2001；徐毓荣等，1998)，许多种类的硫酸盐还原 

菌能在适度厌氧环境下将汞甲基化(Benoit，1999； 

King et al一 1997)，这些峰值表明了硫酸盐还原菌 

产生甲基汞地点，硫酸盐还原菌是甲基化进程的主 

要贡献者． 

表3 阿哈湖沉积物-水界面硫酸盐还原苗分布(汪福顺等。2003) 

Table 3 Distribution of SRB in the sediment—water interface of Aha lake 

Gilmour提出了沉积物中无机汞被硫酸盐还原 

菌(SRB)甲基化时的合适硫酸根(SO： )浓度为0．2 

— 0．5tool·L～，高于该值时甲基化进程将被抑制．由 

表3所见，阿哈湖中的硫酸根浓度远远大于 Gilmour 

等人所提出的适宜浓度，但是其 甲基汞发生层与硫 

酸盐还原菌和硫酸根浓度分布依然大致相 同，然 

而，由于沉积物表层以下几厘米是生物的分解还原 

层，并且很多重金属元素在此层富集，所以淡水湖 

泊中硫酸根对与甲基汞形成的适宜浓度范围扩大 

的可能性有待于进一步的研究证实． 

3 结论(Conclusions) 

1)阿哈湖水体中溶解气态汞的浓度为 0．04 ～ 

0．09 ng·L～，活性汞浓度为0．2～1．1 ng·L～，总汞 

浓度为2．08—19．14 ng·L～，甲基汞浓度为 0．002 

— 0．43 ng·L～． 

2)阿哈湖沉积物间隙水体中溶解态汞浓度为 

1．72～19．12 ng·L。。。，溶解态甲基汞浓度为0．03～ 

1．57 ng·L～． 

3)阿哈湖溶解态甲基汞浓度在沉积物下2～5 

cm处最高，随着深度增加逐渐降低，与硫酸盐还原 

菌(SRB)分布呈现较好吻合． 

4)沉积物间隙水中的总汞和甲基汞浓度远远 

高于水体，为季节性缺氧湖向库水释放溶解态汞和 

甲基汞提供了物质源，已成为二次污染源． 

5)研究发现淡水湖泊中硫酸根对与甲基汞形 

成的适宜浓度范围扩大存在着可能性，有待于今后 

进一步的研究证实． 
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