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水质参数对草海湖泊表层水体汞甲基化影响研究
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摘要:基于冷原子荧光法对草海表层水体中甲基汞浓度进行测定.对溶解氧(DO)、溶解有机碳(DOC)、 温度等水

质参数进行分析.探讨了不同水质参数对表层水体汞甲基化的影响 , 结果表明:不同水质参数共同影响汞的甲基化

作用.丰水期 , 草海温度与溶解态甲基汞(DMeHg)呈正相关关系(r=0.648 ＊ , n =11), 枯水期无相关性(r=

0.520 , n=5);DO 与 DMeH g 在不同季节均达到显著负相关(丰水期 r=-0.750 ＊＊ , n=11;枯水期 r=-0.879 ＊ ,

n=5);不同季节 DOC 与 DMeH g均无相关性 , 表明草海过高的 DOC 对生物可利用的汞有抑制作用 , 从而降低水

体生态系统的潜在危害.
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汞是最受全球关注的环境污染物之一.20世纪 80年代 , 人们发现在北美和北欧的偏远湖泊中 , 甲基

汞在食物链中能产生强烈的生物累积效应[ 1-2] , 这一现象引起了人们对水环境系统中汞的生物地球化学循

环的极大关注 , 特别是汞的甲基化途径和机制问题.而温度 、DO 、DOC等水质参数对水体汞的甲基化有深

刻影响[ 3-4] , 无论湖泊水体还是水库中汞的甲基化和脱甲基化过程 , 都将关系到全球环境中汞的迁移转化 ,

因而开展水质参数对汞甲基化影响的研究 , 有着非常现实的意义.

草海属于长江水系 , 平均水深 2米 , 水生植物丰富 , 为高原浅型湖泊湿地 , 湖水补给主要以大气降水 ,

因此大气沉降输入是草海系统中重金属污染物的一个重要途径.由于贵州赫章县著名的土法炼锌集中区距

草海仅十多公里 , 土法炼锌排放大量的 Hg0 可随大气环流进行迁移并经干湿沉降进入水生生态系统 , 从而

对水体造成严重的汞污染.本文以草海为研究对象 , 初步探讨了不同水文季节湖水水质参数对表层水体汞

甲基化的影响 , 对深入了解浅型湖泊中汞的生物地球化学行为及环境效应具有重要的指导意义.

1　材料与方法

1.1　采样点的选择以及样品的采集

选择沿草海进口到出口为研究对象 , 枯水期(2005年 10月)降雨较少 , 从上游到下游设5个采样点;丰

水期(2006年6月)降雨量大 , 从上游到下游设11个采样点 , 每个水质期均为一次多点采样.分别使用硼硅

玻璃瓶或聚四氟乙烯瓶采集距水面以下约 20 cm 的表层水样.将水样装在 100 mL 的硼硅玻璃瓶中 , 现场

加入 400μL 的超纯盐酸 , 用于测定 TMeHg ;用于测定 DM eHg 和 DOC 的样品装于 1 000 mL 的硼硅玻璃
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图 1　草海湖泊采样点分布图

瓶中 , 在 24 h 内经 0.45 μm 低空白微孔滤膜(Millipore)过

滤后分装 、保存.装样前所有采样瓶用样品水润洗 3次 , 用

双层塑料袋包装后放入木箱运回实验室(0 ～ 4 ℃)低温保

存 , 28 d内完成分析.

1.2　样品的测定

1.2.1　甲基汞测定

采用蒸馏 —乙基化 GC-CVAFS 法测定未过滤水样中

TM eHg 和过滤水样中 DMeHg
[ 5]
.颗粒态甲基汞(PM eHg)

为 TM eHg 与 DMeHg 的差值.该方法的最低检测限为

0.009 ng/L , 加标回收率为 88.2 ～ 108.4%.

1.2.2　DOC 测定

高温燃烧法
[ 6]

1.2.3　DO 、温度

HI9124型便携式超量程溶解氧 、温度测定仪(意大利

Hanna)

2　结果与讨论

2.1　草海表层水体水质参数

表 1可知 , 草海表层温度出现季节性变化特征 , 其中枯水期表层温度平均为 16.7 ℃, 丰水期平均为

22.4 ℃.由于草海处于喀斯特环境 , 水体呈碱性 , pH 值在不同季节无明显差异 , 但水体 DO 、DOC含量随

采样季节不同出现不同的变化特征.具体表现为:枯水期 DO含量较高 , DOC含量较低 , 分析原因是由于

枯水期降雨较少 , 大量的水生植物死亡沉积 , 草海水体的 DOC 主要为内源性有机物;而丰水期随着外源水

的补给 , 水体腐殖质增多 , 扰动性增强 , 水体透明度降低 , DO 下降 , DOC 上升.整体而言 , 草海平均水深

为 2米 , 最大水深不超过 5米 , 为典型的浅水型湖泊 , 同时 , 水生植物繁茂 , 光合作用很强 , 整个湖泊处于

良好的氧化环境.
表 1　草海表层水体水质参数特征

采样日期 温度/ ℃ DO/(mg · L-1) pH DOC/(mg· L-1)

枯水期 16.7±0.87 8.36±3.45 8.73±1.20 8.82±19.63

丰水期 22.4±1.39 7.61±3.96 8.8±1.0 10.76±3.30

　　注:±后面数据是标准偏差 , 枯水期 n=5 , 丰水期 n=11.

2.2　草海表层水体甲基汞的含量

表 2可知 , 丰水期 , 表层水体 TM eHg 浓度变化为 0.11 ～ 0.67 ng/ L , 均值 0.25 ng/ L;枯水期浓度范

围 0.27 ～ 0.65 ng/L , 均值 0.45 ng/ L.表层水体 DM eHg/ TMeHg 平均值分别为:丰水期 67%;枯水期

66%.DMeHg 与 TMeHg 之间呈极显著相关(丰水期 , p<0.01;枯水期 p<0.05).而 PM eHg/TMeHg

为:丰水期 34%;枯水期 20%.丰水期颗粒态甲基汞与总甲基汞达显著相关(p<0.01)[ 7] ;而枯水期却无

相关性(r=0.322 , n=5).因此 , 湖泊水体中的甲基汞的产生和迁移与 DM eHg 有密切的关系
[ 8]
, 即草海表

层湖水中 TMeHg 的分布受 DMeHg 的控制.

表 2　草海表层水体 TMeHg、 DMeHg与 PMeHg 的含量

采样日期
TMeH g/(ng· L-1)

范围 均值

DMeHg/(ng· L -1)

范围 均值

PMeHg/(ng · L-1)

范围 均值

DMeHg

/ TMeH g/ %

PMeHg

/ TMeH g/ %

丰水期 0.11 ～ 0.67 0.25 0.07～ 0.30 0.16 0.02～ 0.26 0.09 67 34

枯水期 0.27 ～ 0.65 0.45 0.15～ 0.48 0.30 0.03～ 0.30 0.10 66 20
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2.3　草海表层水体水质参数对汞甲基化的影响

2.3.1　温度对表层水体汞甲基化的影响

甲基汞的季节性变化普遍受温度的影响 , 温度对甲基汞形成的影响主要是通过影响微生物的活性 , 从

而影响汞的生物甲基化产率[ 9] .前述的结果表明 , 草海 DM eHg 是 TM eHg 的一个重要部分 , 它的浓度很

大程度上影响 TM eHg 的分布.草海温度与水体 DMeHg 的相关性分析表明(图 2), 丰水期呈正相关关系(r

=0.648
＊
, n=11), 枯水期无相关性(r=0.520 , n=5);说明随着丰水期的到来 , 温度升高 , 刺激硫酸盐还

原菌等微生物的繁殖 , 从而利于汞的甲基化;相反 , 在枯水期 , 水体温度降低 、水生植物等大量死亡 , 微生

物的活性受到影响 , 从而抑制了汞的甲基化.因此 , 适宜的水温有利于提高微生物的活性而促进汞的甲基

化作用 , 较低温度抑制汞的甲基化或者利于汞脱甲基化[ 10] .

但由于草海湖泊较浅 , 同一季节表层水体温度梯度变化不是很明显 , 同时受样本采集数目的影响 , 在

同一季节温度对汞甲基化影响的程度还需进一步的探讨和研究.

图 2　草海表层水体 DMeHg与温度的关系

2.3.2　DO 对表层水体汞甲基化的影响

在淡水湖泊及海洋水体中 , DO的变化会对汞甲基化产生显著影响[ 11] .草海表层水体 DM eHg 与 DO

的相关性表明 , DO与 DM eHg 在不同季节均达到显著负相关(丰水期 r=-0.750
＊＊
, n=11;枯水期 r=-

0.879＊, n=5)(图 3).分析原因是 , 由于丰水期降雨量的增加 , 湖泊扰动性增强 , 导致水体 DO 降低;同

时草海湖泊水生植物繁殖茂盛 , 水体较浅(平均水深 2米左右), 容易在水体形成厌氧-好氧界面 , 使表层水

中 DO降低 , 因此利于水体中汞的甲基化作用.相反 , 随着枯水期的到来 , 水生植物等大量死亡沉积于湖

底 , 降雨量减少 , 湖泊扰动也降低 , 水体透明度较好 , 因此表层水体 DO相对上升 , 降低了汞的甲基化.

图 3　草海表层水体 DMeHg与 DO的关系

2.3.3　DOC 对表层水体汞甲基化的影响

有机质可以强烈束缚水体汞 , 并影响其在水生环境中的溶解性 、迁移性以及毒性.一方面 , 有机质的

存在会直接影响水体中汞的含量而影响甲基化;另一方面 , 有机质还会影响微生物的活性 , 从而间接影响

甲基化程度.目前对 Hg-DOC浓度之间的相关性研究 , 尚存在不同的观点.
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草海水体 DM eHg 与 DOC 之间的相关分析表明(图 4), 无论丰水期还是枯水期 , 两者均没有相关性

(枯水期:r=0.729 , n=5;丰水期 r=-0.047 , n=11), 分析原因是:首先 , 草海水体中的汞主要来源于

大气沉降 , 汞与 DOC不存在正相关关系 , 这与 St.Law rence river 和贵州省乌江流域研究结果相似
[ 12-13]

;

同时 , 草海受贵州燃煤影响 , 湖泊汞的水平受大气输入影响显著 , 因此 DOC与 DMeHg 之间不存在正相关

关系.其次 , 草海 DOC含量过高 , 枯水期DOC 浓度为6.4 ～ 10.9 mg/L , 平均值为8.8 mg/ L;而丰水期浓

度为 7.6 ～ 18.8 mg/L , 平均值为 10.8 mg/L , 高于同一流域背景的乌江流域和阿哈水库
[ 13-14]

.同时草海溶

解态汞含量不高(平均为 3.9 ng/L), 又属于碱性湖泊 , 因此 , 高浓度的 DOC 、高 pH 的同时存在会增加汞

同络合剂的络合而降低 DM eHg 的转化 , 限制甲基化细菌对无机汞离子的利用 , 从而对甲基汞的生成和积

累产生抑制作用 , 降低水体生态危害的风险.

图 4　草海表层水体 DMeHg与 DOC的关系

综上所述 , 表层水体汞甲基化并非是单一因素的结果 , DO 、DOC 、温度等水质参数共同影响水体中汞

的甲基化作用.

3　结　　论

1)丰水期草海 DMeHg 与温度呈正相关关系 、枯水期无相关性;季节性水体温度的变化可影响微生物

作用 , 从而间接影响水体汞的甲基化.

2)丰水期 , 草海丰富的水生植物易使水体形成好氧-厌氧界面 , 利于汞的甲基化作用.不同季节草海表

层汞的甲基化受 DO 、DOC 与温度等共同因素影响.

3)草海水体DOC 高于同一背景区的乌江流域和阿哈水库 , 过高的 DOC 可抑制汞的甲基化作用 , 从而

降低水生生态系统的潜在危害.
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Effect of Water Quality Parameters on Mercury

Methylation in the Surface Waters of Caohai Lake

QIAN Xiao-li1 , 2 , 　FENG Xin-bin2 , 　BI Xiang-yang2 , 3

1.State Key Laboratory of Environmental Geochemistry , Institute of Geochemistry ,

　　Chinese Academy of Sciences , Guiyang 550002 , China;

2.College of Resources and Environment , Guizhou University , Guiyang 550003 , China;

3.Graduate School of the Chinese Academy of Sciences , Beijing 100039 , China

Abstract:Methylme rcury concentrations of surface w aters in Caohai Lake w ere measured wi th cold vapo r

atom ic fluorescence spect rometry (CVAFS)and the w ater quali ty paramete rs of dissolved oxygen (DO),

dissolved o rg anic carbon(DOC)and w ater tempe ra ture w ere measured to study the ef fects of these param-

eters on mercury methy lation.The re sults showed that the w ater quality parameters studied joint ly inf lu-

enced the methylat ion of mercury.Water temperature w as posit ively co rrelated w ith the concentrations of

dissolved methy lmercury in the high f low period(r=0.648＊ , n=11)and they w ere no t co rrelated in the

low f low period(r=0.520 , n=5).Dissolved oxygen and dissolved me thylmercury w ere in significant neg-

a tive cor relation , r=-0.750＊＊ , n=11 in the high f low period and r=-0.879＊ , n=5 in the low flow pe-

riod.No cor relation was noticed betw een disso lved me thylme rcury and disso lved o rganic carbon in the w a-

ter of Caohai Lake in any season , indicating that the high level of disso lved o rganic carbon can restrain the

bioavailability of mercury and subsequent ly reduce the po tential ri sk to the eco sy stem .

Key words:methy lmercury ;water quality parameter;surface wa ter;me thylation;Caohai Lake (Guizhou)
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