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内 容 摘 要 

汞矿区稻⽶中富含甲基汞是⼀个普遍的现象，进⾷稻⽶已成为矿

区居民甲基汞暴露的主要途径。因此，稻⽶甲基汞污染对⼈体健康的

影响不容忽视。⽔稻体内⽆机汞和甲基汞的来源认识不清,使我们在

探索⽔稻对汞的富集机理，寻求减少⽔稻对汞的吸收、富集的⽅法和

技术的过程中受到了极⼤的阻碍。本研究的主要研究⽬标包括：1）

揭⽰⼤⽓和⼟壤对⽔稻富集汞的独⽴及交互影响机制及贡献份额；2）

阐明⽔稻对⽆机汞和甲基汞的吸收、运移和富集机理。采⽤野外盆栽

实验，基于析因设计⽅案，⼈为控制⽔稻⽣长环境（⼤⽓和⼟壤汞含

量），研究⼤⽓和⼟壤对⽔稻富集汞的独⽴及交互影响；在汞污染区

开展野外盆栽实验，基于单⼀富集稳定汞同位素⽰踪技术，对⽔稻不

同部位⽆机汞和甲基汞的来源进⾏解析，并开展⽔稻对⽆机汞和甲基

汞吸收、运移和富集过程的⽰踪研究。研究结果表明，⽔稻不同部位

⽆机汞同时来源于⼤⽓和⼟壤。其中，⼟壤对⽔稻根部⽆机汞贡献最

⼤，其次为茎、精⽶。相⽐之下，⼟壤对⽔稻叶、⽶壳和⽶⽪部位⽆

机汞的贡献⾮常⼩。⽔稻不同组织部位（根、茎、叶、壳、精⽶和⽶

⽪）甲基汞全部来源于⼟壤。⽔稻⽣长期间，⽔稻体内（主要为茎部

和叶部）存在明显的去甲基化作⽤；但是，⽔稻体内并没有发⽣明显

的甲基化作⽤。上述研究成果为典型区域表⽣环境中汞的次⽣富集与

⽣物放⼤机制认识提供重要理论依据和数据⽀撑。 

关键词：⽔稻，汞，来源，稳定同位素⽰踪技术  
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Abstract 

Rice has been highlighted in recent literature as a bioaccumulator 

plant species of methylmercury (MeHg). Cultivation of paddy rice for 

human consumption is a dominant agricultural activity throughout Asia. 

The rice consumption could be the main pathway of MeHg exposure to 

human in Hg mining area. Therefore, the influence of MeHg contaminated 

rice on human health threat should receive considerable attention. However, 

the understanding of the bioaccumulation pathways of inorganic Hg (IHg) 

and MeHg in tissues of rice plants is limited. The key objectives of this 

study are 1) to quantitatively evaluate the contribution of atmospheric and 

soil Hg species to tissues of rice plant and 2) to trace the process of uptake 

and translocation of Hg by rice plant. On one hand, four groups of 

experimental plantations were utilized, distributed in a cinnabar ore 

retorting site and a regional background control site; mercury levels in 

specific tissues of rice plants experiencing various levels of Hg multi-

source pollution during a full rice growing season was monitored to 

investigate the influence of atmospheric and soil on the accumulation of 

mercury species in rice plant. On the other hand, field experimental pots 

were carefully designed based on the stable isotope addition technique; 

concentrations and distributions of inorganic mercury and methylmercury 

isotopes both in tissues of rice plant and corresponding soil samples during 
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a full rice growing season were determined. Our results showed that both 

the Hg in soil and air were the potential sources of IHg to tissues of rice 

plant. Specially, the contribution of IHg to root and stalk through soil 

pathway is much higher than those to the other parts of rice plant (leaf and 

seed); on the opposite, IHg concentrations in leaf and seed was 

predominantly restricted to Hg concertation in air. Differently, MeHg in 

paddy soil is a potential source to tissues of rice plant. More important, we 

observed obviously demethylation of MeHg in stalk and leaf during the 

rice growing seasons; however, no discernable Hg methylation was 

observed in tissues of rice plant during the rice growing periods. Current 

study become a great breakthrough in the mechanism of accumulation of 

mercury species in rice plant and supplied the new theory foundation for 

understanding the interaction between Hg and plant in the supergene 

environment. 

Keywords: rice (Oryza sativa L.), mercury, source, stable isotope tracer 

technique  
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第一章 研究背景与研究意义 

汞作为⼀种毒性很强的重⾦属污染物，已被我国和联合国环境规

划署、世界卫⽣组织、欧盟及美国环境保护署等多个国家（机构）列

为优先控制污染物。2011 年，国务院批准的《重⾦属污染综合防治

“⼗⼆五”规划》中，已将汞列为重点管控重⾦属之⼀。汞的毒性与其

化学形态密切相关，其中甲基汞是毒性最强的汞化合物。⽆机汞的毒

性相对较弱，但⽆机汞可在特殊的环境条件下被转化成毒性更强的甲

基汞，进⽽在⾷物链中富集、放⼤，对⼈体健康构成潜在威胁。⾃ 20

世纪 50 年代震惊世界的⽇本“⽔俣病”事件被证实是由于⼈为汞污染

引起的甲基汞中毒以来，汞的环境地球化学、环境毒理学及⽣态风险

问题成为环境研究的热点。 

1.1 汞污染区稻⽶甲基汞污染问题不容忽视 

由于分析⽔平的局限，早期稻⽶中汞的相关研究仅局限于总汞的

测定。即就如此，早在上世纪 60 年代，Epps（1966）就报道了美国

路易斯安那州稻⽶中（精⽶）总汞含量⾼达 200 ng/g。类似的稻⽶汞

污染事件在我国也有相关报道，如陈业材（1994）发现使⽤含汞污⽔

灌溉的⽔稻⽥，其稻⽶中的总汞含量（最⾼值 525 ng/g，平均值 144ng/g）

远远⾼于我国⾷品卫⽣限量标准（20 ng/g, 总汞，GB2767-2005）。 

20世纪 80、90年代，随着甲基汞测定⽅法的改进与发展和痕量

甲基汞测定⽅法的建⽴（Bloom, 1989; Horvat et al., 1993; Liang et al., 
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1996），国内外多个研究组对汞矿区稻⽶中甲基汞的含量进⾏了报道。

⾸先，斯洛⽂尼亚 Horvat Milena研究组于 2003年发现万⼭汞矿区复

垦农⽥稻⽶中甲基汞含量⾼达 144 ng/g（Horvat et al., 2003）。中国科

学院⽣态环境研究中⼼江桂斌研究组在贵州万⼭汞矿区⼤⽶中也检

测到了⾼含量的甲基汞，接近 30 ng/g（Shi et al., 2004）。随后，冯新

斌课题组对万⼭汞矿区农作物汞污染调查时发现，稻⽶中的甲基汞含

量（174 ng/g）远远⾼于同区域其他农作物，如⽟⽶、油菜、卷⼼菜

等（Qiu et al., 2008）。紧接着，在陕西（旬阳）、贵州（务川、滥⽊

⼚、铜仁）、湖南（茶⽥、新晃）、重庆（秀⼭）等汞矿区也相继发

现了严重甲基汞污染的稻⽶（⽐如：Qiu et al., 2006, 2008, 2012a,b; Li 

et al., 2013; Li et al., 2008, 2011; Xu et al., 2017）。除此之外，在化⼯

⼚（Cheng et al, 2013; Horvat et al., 2003）、节能灯⽣产⼚（Liang et 

al., 2015）、燃煤电⼚（Horvat et al., 2003）、炼⾦区（Appleton et al., 

2006; Krisnayanti et al., 2012; Taylor et al., 2005; Pataranawat et al., 2007）、

铅锌冶炼⼚（Li et al., 2013）、氯碱⼚（Morishita et al., 1982; Lenka et 

al., 1992）、城市⼯业区（Wang et al., 2003）、电⼦垃圾回收区（Fu 

et al., 2008）等地区种植的⽔稻，其稻⽶中依然存在⾼浓度的总汞或

甲基汞。甚⾄，在没有明显汞污染源的地区，如印度的 Gaganvati

（Sarkar et al., 2012）和泰国（Zarcinas et al., 2004）等地同样也发现

了汞含量超标的⼤⽶。⾃此，汞污染区稻⽶汞含量普遍超标的现象才

逐渐为⼈们所关注。 
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以往的调查研究认为，蔬菜和⾕类等农作物中的汞通常以毒性较

⼩的⽆机汞为主（WHO，1991）。因此，⾷品中汞限量卫⽣标准通常

是以⽆机汞为基础进⾏界定的（⽬前还没有⾷品中甲基汞的限量卫⽣

标准）。然⽽，国内外研究组的调查却发现，汞污染区稻⽶中甲基汞

含量本⾝就已经超过了我国⾷品卫⽣限量标准（20 ng/g，总汞，

GB2767-2005）。此外，稻⽶中甲基汞含量占总汞的⽐例普遍很⾼，

如万⼭汞矿区稻⽶中甲基汞占总汞的⽐例分别⾼达 72%（Horvat et al., 

2003）和 91%（Shi et al., 2004），燃煤电⼚和铅锌冶炼⼚附近稻⽶中

甲基汞占总汞的⽐例分别⾼达 84%（Horvat et al., 2003）和 72%（Li 

et al., 2013）。稻⽶中甲基汞的⾼含量、⾼⽐率，以及⾼出周围⼟壤

近 10~100倍（Qiu et al., 2008）的研究结果，充分说明汞污染区稻⽶

富含甲基汞是⼀个普遍现象，有⾜够的理由引起⼈们的重视。 

1.2 ⽔稻体内⽆机汞和甲基汞的来源认识不清 

⾃稻⽶甲基汞污染事件被国内外多个研究组报道以来，稻⽥⽣态

系统汞的⽣物地球化学过程研究成为本领域的研究热点之⼀，各国学

者围绕这⼀⽅向开展了⼤量的研究⼯作，取得了⼀系列的研究成果。

其中，稻⽶中汞的来源问题⼀直以来是学术界关注的焦点。 

早在 2000年（万⼭汞矿关闭之前），斯洛⽂尼亚 Horvat Milena

研究组以清镇化⼯⼚附近（仅⼟壤受到汞污染）和万⼭汞矿区（⼤⽓

和⼟壤均受到严重汞污染）的⽔稻⽥为研究对象，通过分析稻⽶及⼟

壤中总汞和甲基汞的含量对稻⽶中汞的来源进⾏了探讨（Horvat et al., 
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2003）。他们的研究发现，清镇化⼯⼚附近稻⽶中甲基汞的含量与对

应⼟壤中甲基汞的含量呈显著正相关关系，但万⼭汞矿区稻⽶和对应

⼟壤中甲基汞的含量间没有明显的相关关系，作者推断清镇化⼯⼚附

近稻⽶中的甲基汞主要来源于⼟壤，⽽万⼭汞矿区稻⽶中甲基汞的含

量同时受控于⼤⽓和⼟壤汞含量。随后，Zhang 等⼈（2010b）和

Rothenberg等⼈（2011）分别对万⼭汞矿区和湖北荆门稻⽶及根际⼟

壤中的汞含量也进⾏了分析，结果发现稻⽶中的⽆机汞（总汞）和甲

基汞均与⼟壤中对应的汞形态存在显著正相关关系，并推测稻⽶中的

⽆机汞（总汞）和甲基汞含量⾼低均与⼟壤的污染程度有关。 

Meng等⼈（2010, 2011, 2012）对稻⽶中⽆机汞和甲基汞的来源

及富集过程进⾏了初步研究，通过对⽔稻植株及⼟壤中不同形态汞的

相关性分析和主因⼦分析发现，稻⽶中的甲基汞主要来源于⼟壤，⽽

⽆机汞则主要来源于⼤⽓；通过对不同⽣长阶段⽔稻各部位⽆机汞和

甲基汞的含量分析发现，⽔稻成熟前，根部从⼟壤中吸收甲基汞并转

运⾄地上部分，在成熟期间，根、茎和叶部的甲基汞则被转运、富集

⾄稻⽶中。然⽽，⽔稻对⽆机汞的吸收富集过程则与甲基汞完全不同，

表现为：⽔稻⽣长期间，地上部分持续从⼤⽓中吸收⽆机汞，但是并

没有发⽣明显的运移现象，且⼟壤对稻⽶中⽆机汞的贡献可以忽略。

随后，Liu等⼈（2012）利⽤薄膜扩散技术（Diffusive Gradient in Thin 

Films Technique）证实了⽔稻根部可以主动从⼟壤中吸收甲基汞，表

明⼟壤是⽔稻体内甲基汞的重要来源。最新研究表明，⽔稻⽣长期间，

通过⼈为控制稻⽥⼟壤的⽔分含量（如节⽔灌溉、间歇性⽔淹或落⼲
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等），可以明显降低⼟壤中⽣物可利⽤态汞和甲基汞的浓度，从⽽有

效地抑制了⽔稻对⽆机汞和甲基汞的吸收和富集量（Peng et al., 2012; 

Wang et al., 2014; Rothenberg et al., 2011）。他们的研究，⼀⽅⾯，进

⼀步证明⼟壤是稻⽶甲基汞的重要来源；另⼀⽅⾯，表明稻⽶中的⽆

机汞可能来源于⼤⽓，但⼟壤对稻⽶⽆机汞的贡献量同样不可忽视。 

上述研究结果，为我们探索稻⽶中汞的来源及⽔稻对汞的富集机

理提供了⼤量坚实可靠的数据，并取得了重要的研究成果。然⽽，很

明显，之前的研究均是基于⽔稻各部位及⼟壤中⽆机汞（总汞）和甲

基汞浓度的测定结果，结合统计分析（如相关性分析和主因⼦分析等）

或直接进⾏浓度⽐较得出的结论，并没有直接的证据加以⽀撑。因此，

难免存在⼀定的局限性，主要表现在以下⼏个⽅⾯： 

（1）⽆法确定稻⽶中⽆机汞和甲基汞的具体来源：⽬前的研究

虽然可以证实⼟壤是稻⽶甲基汞的重要来源，但也不能排除⼤⽓这⼀

潜在的源，尤其是在⼤⽓汞污染严重的区域（虽然⼤⽓中的甲基汞占

总汞的⽐例很低）；稻⽶中的⽆机汞即可以来源于⼤⽓，也可来源于

⼟壤，但究竟哪个来源占主导地位，仍然没有统⼀的认识。 

（2）⽬前的研究仅局限于对稻⽶中汞来源的定性认识阶段，且

存在⼀定的争议，⽆法做到对稻⽶中⽆机汞和甲基汞的来源进⾏定量

计算，如⼟壤和⼤⽓对稻⽶⽆机汞和甲基汞的具体贡献份额我们⽆从

得知。因此，需要开展进⼀步的研究⼯作。 

（3）⽬前的研究结果⽆法避免统计分析本⾝存在的缺陷，如稻

⽶中的⽆机汞含量和⼟壤中⽆机汞含量间存在显著正相关关系，这并
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不⼀定说明稻⽶中的⽆机汞就⼀定来源于⼟壤或者受控于⼟壤。由于

⼤⽓⼲、湿沉降是汞污染区表层⼟壤重要的汞输⼊源，因此，⼟壤汞

含量⾼的区域，对应的⼤⽓汞含量⼀般也会相对较⾼。所以说，稻⽶

和⼟壤中⽆机汞含量间表现出的正相关关系也许只是表⾯现象，并不

⼀定代表⼆者之间有直接的联系；相反，⼤⽓有可能才是稻⽶中⽆机

汞含量⾼低的主要控制因素。 

（4）迄今为⽌，有关⽔稻对汞（⽆机汞和甲基汞）的吸收、运移

及富集过程研究，均是建⽴在⽔稻不同部位汞（⽆机汞和甲基汞）浓

度及含量分布特征的基础之上，并没有直接的证据加以证实。 

正因为存在上述局限性，使我们在探索⽔稻对汞的富集机理，寻

求减少⽔稻对汞的吸收、富集的⽅法和技术的过程中受到了极⼤的阻

碍。⽐如：Zhang 等⼈（2010b）和 Rothenberg 等⼈（2011）利⽤⽔

稻植株中汞（⽆机汞和甲基汞）浓度与对应的⼟壤汞（⽆机汞和甲基

汞）浓度⽐值来衡量其对汞（⽆机汞和甲基汞）的富集能⼒（即⽣物

富集系数：⽔稻从⼟壤中吸收、富集⽆机汞和甲基汞的能⼒），很明

显他们的计算结果均基于⽔稻体内的汞（⽆机汞和甲基汞）全部来源

于⼟壤这⼀假设条件，但事实并⾮如此。如果⽔稻植株中⼤部分的汞

（⽆机汞和甲基汞）来源于⼤⽓，那么我们就不能简单地⽤⽔稻植株

汞浓度（⽆机汞和甲基汞）与对应的⼟壤汞浓度（⽆机汞和甲基汞）

⽐值来衡量⽔稻从⼟壤中吸收和富集汞（⽆机汞和甲基汞）的能⼒。

近年来，国内多个课题组针对⽔稻不同基因类型对污染⼟壤中汞的吸

收和耐性开展了⼀系列研究⼯作（如：Peng et al., 2012; Rothenberg et 
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al., 2012; Li et al., 2013）。他们的研究结果显⽰，⽔稻对污染⼟壤中

汞的吸收存在显著的基因型差异，暗⽰通过筛选和培育对汞低累积且

⾼耐性的⽔稻基因型很可能是解决稻⽥⼟壤汞污染问题的有效途径

之⼀。可惜的是，由于对稻⽶中汞的来源认识不清，上述研究者在进

⾏实验设计时，仅考虑了稻⽶中⼟壤来源的汞，⽽忽略了⼤⽓对稻⽶

中汞含量的影响及具体贡献份额。因此，通过污染⼟壤所筛选和培育

出的⽔稻基因型很可能在污染⼤⽓的环境中并不适⽤。 

1.3 单⼀富集稳定汞同位素⽰踪技术 

⾃然环境中汞的⽣物地球化学⾏为⾮常复杂，同时参与多种途径

的物理、化学和⽣物过程。由于分析仪器和实验⼿段的局限，之前针

对稻⽥⽣态系统汞的相关研究均借助于传统的研究⽅法，其研究结果

往往基于各形态汞浓度测定的基础之上。因此，之前的研究只能简单

了解汞在稻⽥⽣态系统复杂地球化学过程中的最终结果，⽽⽆法提供

实际环境中汞的单⼀途径化学⾏为证据，极⼤地制约了⼈们对稻⽥⽣

态系统汞的⽣物地球化学过程的全⾯、深⼊认识。⽐如：⽆法对稻⽶

中不同来源的⽆机汞和甲基汞进⾏定量，不能提供⽣长期间⽔稻对⽆

机汞和甲基汞吸收、运移及富集过程的直接证据。 

⾃然环境中汞有 7 种稳定同位素（196Hg 0.15%，198Hg10.04%, 

199Hg16.94%, 200Hg 23.14%, 201Hg 13.17%, 202Hg 29.73%, 204Hg 6.83%），

其组成⽐例是相对固定的。⼈为添加单⼀富集稳定汞同位素标记的化

合物后（⽐如单⼀富集汞稳定同位素的⽆机汞或甲基汞），改变了环
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境介质中原始的汞同位素组成，使之与周围环境中相应汞化合物同位

素组成产⽣明显差异，且该差异随添加的汞同位素在环境中汞的物理、

化学及⽣物过程中不断传递，利⽤⾼精度电感耦合等离⼦质谱仪

（ICP-MS）（或⽓相⾊谱联⽤电感耦合等离⼦质谱仪，GC-ICP-MS）

分析样品中不同汞形态的同位素含量，通过计算与周围环境中汞同位

素含量的差异，就可以获得发⽣迁移或转化的汞同位素的量，进⽽准

确计算汞化合物在环境中特定途径的迁移或转化率。因此，单⼀富集

稳定汞同位素⽰踪技术就成为⼀种研究环境介质中汞迁移、转化、归

宿的理想⼿段。 

⽬前，单⼀富集稳定汞同位素⽰踪技术已被⼴泛应⽤于汞形态分

析、陆地⽣态系统⼟壤-植物-⼤⽓间汞的交换过程及机理、⽔⽣⽣态

系统中汞的迁移、转化、⽣物富集过程及机理等研究领域（包正铎 等, 

2013）。其中，2001年美国和加拿⼤学者联合在加拿⼤安⼤略省西北

试验湖区（ELA）开展的实验研究就是⼀个典型案例（Mercury 

Experiment To AssessAtmospheric Loading In Canada and the United 

States），这些学者通过⼈⼯模拟降⾬并添加稳定汞同位素（200Hg、

198Hg和 202Hg）⾄试验区，成功⽰踪了这⼀典型“汞敏感”⽣态系统-湖

泊／河流⽣态系统中汞的迁移、转化、⽣物富集过程及机理，该研究

的系列研究成果已在环境领域多个国际著名期刊上发表，如：PNAS、

Environ. Sci. Technol.等（如：Hintelmann et al., 2002; Harris et al., 2007）。

Graydon等⼈（2006）利⽤单⼀富集稳定汞同位素标记技术对⼤⽓湿

沉降中汞（Hg2+）的迁移和转化进⾏了⽰踪，结果表明沉降到植物叶
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⽚上的部分 Hg2+可在光照条件下迅速被还原成 Hg0并释放到⼤⽓，剩

余部分的 Hg2+则被吸附在叶⽚表层，并随凋落物进⼊地表。Rutter等

⼈（2011）通过向⼤⽓中添加单⼀稳定汞同位素蒸⽓（198Hg0）来⽰

踪植物叶⽚对⼤⽓汞的吸收作⽤，该研究证实植物叶⽚对元素汞的吸

收作⽤是⼤⽓中的汞进⼊植物体内的主要途径，⽽不同类型植物的叶

⽚对⼤⽓汞的吸收机理存在较⼤差异。Schwesig等⼈（2003）借助于

单⼀富集稳定汞同位素（202Hg2+和Me198Hg）获得了越橘（Vaccinium 

myrtillus）、发草（Deschampsia flexuosa）和拂⼦茅（Calamagrostis 

villosa）这三种植物根部对汞（⽆机汞和甲基汞）的吸收量、向地上

部分的运移量及被植物吸收的汞同位素（202Hg2+和 Me198Hg）在植物

不同部位的具体分布情况。Mao等⼈（2014）通过向⼟壤中添加单⼀

富集稳定汞同位素标记物（199Hg2+），成果⽰踪了美国佛罗⾥达州典

型湿地植物-锯草（Cladium jamaicense）对⼟壤中⽆机汞和甲基汞的

吸收及运移机制，并精确计算了植物不同部位汞的确切来源（⼤⽓和

⼟壤）。以上研究为理解植物对汞的吸收以及汞在植物体内的运移和

富集机制提供了重要的理论依据。本⼈所在课题组已建⽴了 GC-ICP-

MS甲基汞同位素分析系统，并利⽤汞同位素⽰踪技术对汞矿区稻⽥

⼟壤汞的甲基化速率／去甲基化速率进⾏了测定；同时，还成功⽰踪

了汞在⼟壤-植物-⼤⽓界⾯间的迁移过程及最终归宿。相关研究成果

分别在 Environ. Pollut.和 Environ. Sci. Technol.发表（Zhao et al., 2016; 

Meng et al., 2018）。由此可见，与传统的研究⼿段和分析⽅法相⽐，
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利⽤单⼀稳定汞同位素⽰踪技术研究⽔稻体内汞的来源及⽔稻对汞

的吸收、运移、富集过程（机制）具有⽆可⽐拟的优势。 

1.4 研究意义 

⽔稻是世界上最重要的粮⾷作物之⼀，全球⼀半以上的⼈⼜以稻

⽶为主⾷，我国⽔稻种植⾯积约占全球 50%，近三分之⼆的⼈⼜以稻

⽶为主⾷。稻⽥作为陆地⽣态系统重要的甲基汞“源”，是甲基汞向陆

地⾷物链迁移的潜在途径。研究表明，汞矿区居民⾷⽤稻⽶已经为成

⼈体甲基汞暴露的主要途径（Feng et al., 2008; Zhang et al., 2010a; Li 

et al., 2017; Du et al., 2018），局部区域居民⽇甲基汞暴露量⾼达 1.8 

μg/kg每公⽄体重（Qiu et al., 2008），超出美国环境保护署建议的⾷

⽤标准近 200倍（USEPA, 1997），这是我国有异于西⽅发达国家的

重要之处（西⽅发达国家⼈体甲基汞暴露的主要途径为⾷⽤鱼、贝类

等⽔产品）。 

我国多数汞矿⼭分布于贵州、湖南、重庆、云南和陕西南部等⽔

稻种植区，稻⽶是当地居民的主⾷。此外，据邬杨善（1992）报道，

我国污灌区遭受汞污染的稻⽥涉及 15 个省、市（⾃治区），⽣产的

稻⽶中总汞含量明显超过我国⾷品卫⽣限量标准（20 ng/g, GB2767-

2005）。另据统计，我国⼤约有 6.67万 hm2农⽥受到严重的汞污染⽽

⽆法耕作（李俊芳, 1999）。在经济快速发展的同时，我国已成为全

球最⼤的汞⽣产国、使⽤国和排放国，导致我国⼤⽓汞含量明显⾼于

欧美等发达国家和地区（Fu et al., 2012）。⼤⽓中⾼浓度的汞⼀旦迁
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移⾄⽔稻种植区，将有可能造成⼤范围的稻⽶汞污染（Meng et al., 

2014）。稻⽶富集甲基汞的现象给汞污染区农业带来严重的⽣态危机：

⼀⽅⾯，⽔稻的种植会加快污染区甲基汞向陆地⾷物链迁移；另⼀⽅

⾯，甲基汞的不断迁移，又将促进⽆机汞的甲基化过程，形成恶性的

动态循环。因此，解决稻⽶甲基汞污染问题，将是我国汞污染区农业

⽣态恢复亟需解决的关键问题之⼀。 

只有弄清楚⽔稻体内⽆机汞和甲基汞的确切来源，才能全⾯了解

⽔稻对汞的吸收、运移及富集机理。因此，通过开展⽔稻体内汞来源

的系统性研究，将有可能在⽔稻吸收、运移和富集汞的机理上取得重

要突破，并有望在寻求减少⽔稻对汞的吸收、富集的⽅法和技术、实

现汞污染区农业绿⾊⽣产、解决汞污染区环境安全问题的重⼤需求、

降低汞污染区居民汞暴露风险等研究领域，具有⾮常重要的理论和现

实意义。 
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第二章 研究内容、研究目标与研究方案 

2.1 研究内容 

主要研究内容包括以下 2个⽅⾯： 

（1）利⽤析因设计⽅案研究⼤⽓和⼟壤对⽔稻富集⽆机汞和甲

基汞的独⽴及交互影响： 

由于汞污染区⽔稻会受到⼤⽓和⼟壤汞污染的双重影响，因此，

本研究采⽤⼆因素（⼤⽓和⼟壤）⼆⽔平（⾼汞⼤⽓/⼟壤，低汞⼤⽓

/⼟壤）的析因设计⽅案，使⽔稻植株分别⽣长在以下四种环境中：a

低汞⼤⽓、低汞⼟壤；b 低汞⼤⽓、⾼汞⼟壤；c ⾼汞⼤⽓、低汞⼟

壤；d⾼汞⼤⽓、⾼汞⼟壤。通过分析不同⽣长阶段⽔稻植株、⼤⽓

和⼟壤中⽆机汞和甲基汞的含量及分布特征，来揭⽰⼤⽓和⼟壤对⽔

稻富集⽆机汞和甲基汞的独⽴及交互影响，识别⽔稻各部位⽆机汞和

甲基汞的主要来源。 

（2）利⽤单⼀富集稳定汞同位素⽰踪⽔稻各部位⽆机汞和甲基

汞的来源： 

本研究在陕西旬阳汞矿区⼤⽓汞不同浓度区域开展野外盆栽实

验。采集背景区低汞⼟壤，向其添加两种单⼀富集稳定汞同位素标记

物（200Hg2+和 Me198Hg）并放置在⼤⽓汞不同浓度区域，通过分析不

同⽣长阶段⽔稻植株及对应根际⼟壤中⽆机汞和甲基汞同位素含量，

对⽔稻不同部位⽆机汞和甲基汞的来源进⾏解析，并开展⽔稻对⽆机

汞和甲基汞吸收、运移和富集过程的⽰踪研究。 
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2.2 研究⽬标 

对⽔稻不同部位⽆机汞和甲基汞的来源进⾏解析，揭⽰⼤⽓和⼟

壤对⽔稻富集⽆机汞和甲基汞的独⽴及交互影响，阐明⽔稻对⽆机汞

和甲基汞的吸收、运移和富集过程，为典型区域表⽣环境中汞的次⽣

富集与⽣物放⼤机制认识提供重要理论依据和数据⽀撑。 

2.3 研究⽅案及样品采集 

实验设计（⼀）：利⽤析因设计⽅案研究⼤⽓和⼟壤对⽔稻富

集⽆机汞和甲基汞的独⽴及交互影响： 

在野外利⽤盆栽实验，⼈为控制⽔稻⽣长环境（⼤⽓和⼟壤汞含

量），研究⼤⽓和⼟壤对⽔稻富集⽆机汞和甲基汞的独⽴及交互影响。

详细的实验设计包括：①对照区⽔稻⽥（CS-P），在对照区选择⼀块

⽥地种植⽔稻，⽤当地低汞饮⽤⽔进⾏灌溉。本组实验具有低汞⼤⽓

（低汞⼤⽓沉降）、低汞灌溉⽔和低汞⼟壤的特点。②对照区培养箱

（CS-B），在距离实验（⼀）实验点约 500 m 处居民屋顶放置⽊箱

（尺⼨：1.5×1.5×0.4 m），盛装采⾃汞矿区汞污染⼟壤并种植⽔稻，

⽤当地低汞饮⽤⽔进⾏灌溉。本组实验具有低汞⼤⽓（低汞⼤⽓沉降）、

低灌溉⽔源和⾼汞⼟壤的特点。③汞矿区⽔稻⽥（AS-P），在贵州万

⼭汞矿区选择⼀块⽥地种植⽔稻，⽤当地地表⽔（河⽔）进⾏灌溉。

本组实验具有⾼汞⼤⽓（⾼汞⼤⽓沉降）、⾼汞灌溉⽔和⾼汞⼟壤的

特点。④汞矿区培养箱（AS-B），在距离实验设计（三）实验点约

500 m处居民屋顶放置⽊箱（尺⼨：1.5×1.5×0.4 m），盛装采⾃对对
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照区低汞⼟壤并种植⽔稻，⽤当地低汞饮⽤⽔进⾏灌溉。同时，在培

养箱顶部架设了⼀个透明（太阳光可以⾃由通过）⾬棚，以避免⼤⽓

沉降中的汞对培养箱⼟壤汞含量的影响。因此，本组实验具有⾼汞⼤

⽓（⽆⼤⽓沉降）、低汞灌溉⽔和低汞⼟壤的特点。 

⽔稻⽣长期间，针对上述 4组实验设计每隔 15天进⾏⼀次采样，

整个⽔稻⽣长期间共完成了 5次采样任务（详见表 1）。 

表 1 实验设计（⼀）样品采集⽅案及采集内容汇总 

样品类型 
采样周期 

Day=30 Day=45 Day=60 Day=75 Day=90 

⾬⽔ ✓ ✓ ✓ ✓ ✕ 

灌溉⽔ ✓ ✓ ✓ ✓ ✕ 

上覆⽔ ✓ ✓ ✓ ✓ ✕ 

⼤⽓ Hg0 ✓ ✓ ✓ ✓ ✓ 

⼟壤 ✕ ✕ ✕ ✕ ✓ 

⽔稻 ✕ ✕ ✕ ✕ ✓ 

实验设计（⼆）：利⽤单⼀富集稳定汞同位素⽰踪⽔稻各部位⽆

机汞和甲基汞的来源： 

在陕西旬阳汞矿区开展野外盆栽实验，结合单⼀富集稳定汞同位

素（200Hg2+和 Me198Hg）⽰踪技术，对⽔稻不同部位⽆机汞和甲基汞

的来源进⾏解析，并开展⽔稻对⽆机汞和甲基汞吸收、运移和富集过

程的⽰踪研究，具体的实验设计、样品采集及分析如下： 
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试验点位于陕西旬阳汞冶炼⼚附近。在当地背景区采集农⽥⼟壤

（20 cm 耕作层⼟壤），作为本研究的待⽤⼟壤。⼟壤现场过 2 mm

筛，装⼊预先处理（空⽩处理）过的 PVC 塑料培养箱（长×宽×深：

540 mm×420 mm×330 mm）中，每个培养箱中均装⼊ 40 kg（湿重）

⼟壤，培养箱中⼟壤深度约 20 cm（⽔稻根系主要⽣长层位）。将培

养箱运输、放置在预先选定的实验点（设置对照组和汞同位素暴露组），

待⽤。向汞同位素暴露组培养箱⼟壤中加⼊预先制备好的⽆机汞同位

素（200Hg2+）和甲基汞同位素（MeHg）溶液，并移栽当地⽔稻秧苗⾄

培养箱中。每个培养箱（包括对照组和暴露组）移栽 12 株⽔稻秧苗

（3×4，10 cm×10 cm）。⽔稻⽣长期间，使⽤当地低汞饮⽤⽔（⾃来

⽔）进⾏灌溉，灌溉⽔量及灌溉频率视当地降⾬量⽽定。 

在整个⽔稻⽣长期间，共完成了 5次采样任务采集内容包括：⽔

稻根际⼟壤、⽔稻秧苗、灌溉⽔（⾃来⽔），并现场测定⼤⽓⽓态单

质汞的含量。具体的采样⽅案，见表 2. 

表 2 实验设计（⼆）样品采集⽅案及采集内容汇总 

样品类型 
采样时间 

Day=0 Day=30 Day=60 Day=90 Day=110 

⼟壤 ✓ ✓ ✓ ✓ ✓ 

⽔稻 ✓ ✓ ✓ ✓ ✓ 

灌溉⽔ ✓ ✓ ✓ ✓ ✓ 

⼤⽓ Hg0 ✓ ✓ ✓ ✓ ✓ 

本研究中，⽔稻植株采集完成后，现场以⾃来⽔清洗以去除⽔稻

植株表⾯吸附的⼟壤颗粒，清洗完成后装⼊⾃封袋中密封并暂存在装
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⼊有冰袋的保温箱中，带回实验室后再次使⽤去离⼦⽔清洗⼲净，然

后使⽤医⽤剪⼑对⽔稻植株进⾏分割。分割的⽔稻样品⽤真空冷冻⼲

燥仪（FD-3-85D-MP型，—80℃）⼲燥后准确称量各部分重量。⽔稻

样品采⽤微型植物碎样机（IKA-A11 basic, IKA®, 德国）粉碎，装⼊

⾃封袋避光、低温保存，待测。 

在采集⽔稻秧苗的同时采集⽔稻根际⼟壤，装⼊⼲净聚⼄烯塑料

⾃封袋，随冰袋⼀起放⼊保温箱中暂存，24⼩时内带回实验室冷冻保

存。所有⼟壤样品使⽤真空冷冻⼲燥仪（FD-3-85D-MP 型，—80℃）

⼲燥后，使⽤陶瓷研钵研磨、过 200⽬筛后，装⼊⾃封袋避光、低温

保存，待测。⽔样⽤清洗⼲净的硼硅玻璃瓶盛装，低温环境下（保温

箱加冰袋）带回实验室，放⼊冰箱中低温避光保存，30天内完成分析

⼯作。⽔稻样品、⼟壤样品及⽔样测定总汞和甲基汞。⽔稻样品中⽆

机汞的含量通过总汞和甲基汞之间的差值计算得到。⼤⽓⽓态单质汞

（Hg0）使⽤ Lumex RA-915+型塞曼效应汞分析仪（俄罗斯，Lumex

公司）进⾏测定，每次采样期间、每个实验点现场对⼤⽓⽓态单质汞

⾄少完成 1⼩时的连续测定，⼤⽓⽓态单质汞浓度数据为 10秒钟的

平均值。 

2.4 样品分析 

（1）样品的制备与预处理 

⽔稻样品分别⽤⾃来⽔和去离⼦⽔冲洗⼲净，冷冻⼲燥后准确称

重，采⽤微型植物粉碎机（IKA-A11 basic, IKA®, 德国）粉碎⾄ 150
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⽬左右。其中，成熟之前，⽔稻植株分割为根、茎、叶三部分；成熟

⽔稻分割为根、茎、叶、⽶壳、⽶糠和精⽶ 6部分。⼟壤样品现场以

液氮冷冻后暂存于保温箱中，带回实验室后迅速冷冻⼲燥，⽤玛瑙研

钵研磨，过 300-400⽬筛。灌溉⽔使⽤预处理的 100 ml硼硅玻璃瓶盛

装，采集完成后现场加⼊ 0.5 %（v/v）超纯盐酸，密封后⽤双层聚⼄

烯保鲜袋包好，带回实验室置于冰箱中低温（+4 ℃）避光保存，3周

内测定完毕（总汞和甲基汞）。 

表 3 样品分析内容及分析⽅法 

实验 

设计 

样品

类型 
分析内容 分析⽅法 参考⽂献 

（⼀

） 

⼤⽓ 
⽓态单质汞 

甲基汞 

LUMEX, RA-
915+ 
GC-CVAFS 

Sholupov et al., 2004; 蒋红

梅 等, 2004 

⽔样 总汞、甲基汞 CVAFS、GC-
CVAFS 

阎海鱼 等, 2003; 蒋红梅 

等, 2004 

⽔稻 总汞、甲基汞 CVAFS、GC-
CVAFS 

Liang et al., 1996; Horvat et 
al., 1991 

⼟壤 总汞、甲基汞 CVAFS、GC-
CVAFS 

Liang et al., 1996; Horvat et 
al., 1991 

（⼆

） 

⼤⽓ 
⽓态单质汞 

甲基汞 

LUMEX, RA-
915+ 
GC-CVAFS 

Sholupov et al., 2004; 蒋红

梅 等, 2004 

⽔样 总汞、甲基汞 CVAFS、GC-
CVAFS 

阎海鱼 等, 2003; 蒋红梅 

等, 2004 

⽔稻 
总汞同位素、

甲基汞同位素 
ICP-MS、GC-
ICP-MS 

Yan et al., 2013; Cui et al., 
2014; Zhao et al., 2016 

⼟壤 
总汞同位素、

甲基汞同位素 
ICP-MS、GC-
ICP-MS 

Yan et al., 2013; Cui et al., 
2014; Zhao et al., 2016 

（2）样品分析⽅法 
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本研究中，每组实验设计所采集到样品类型、各样品的分析内容、

对应的分析⽅法列于表 3。总汞和甲基汞分析⽅法是基于美国环保局

的标准⽅法 USEPA 1631和 USEPA 1630，通过校正曲线、空⽩、平

⾏样和标准物质等来进⾏样品分析过程中的质量控制，以确保分析数

据的可靠性。需要特别强调的是，本研究中涉及到的植物样品和⼟壤

样品中⽆机汞的浓度均以对应样品中总汞与甲基汞含量的差值计算

所得（Meng et al., 2010）。 

①样品中总汞和甲基汞同位素含量测定⽅法 

由于⼈为向⼟壤中添加了单⼀富集稳定汞同位素（200Hg2+和

Me198Hg），因此，⼟壤和植物样品中⽆机汞同位素含量使⽤⾼精度

电感耦合等离⼦质谱仪（ICP-MS）测定，对应的甲基汞同位素含量采

⽤本实验室最新建⽴的⽓相⾊谱-电感耦合等离⼦质谱法（GC-ICP-

MS）进⾏测定，测定系统⽰意图见图 4。所使⽤的检测器为美国安捷

伦公司⽣产的电感耦合等离⼦质谱仪（Agilent 7700X），其灵敏度较

⾼，最低检测限<10 pg。 

总汞同位素测定步骤：植物样品和⼟壤样品分别⽤ HNO3/H2SO4

混合酸（v/v, 4:1）和王⽔⽔浴消解，预富集⾄⾦管（镀⾦⽯英砂），

直接⽤ ICP-MS 测定样品中 198Hg、202Hg和 200Hg的含量。甲基汞同

位素测定步骤：植物样品采⽤碱化消解⽅法和有机溶剂萃取技术，将

样品中的甲基汞萃取并转移⾄⽔相，⼄基化反应后富集⾄ Tenax 管，

⽓相⾊谱联⽤电感耦合等离⼦质谱仪（GC-ICP-MS）测定样品中

Me198Hg、Me202Hg和Me200Hg的含量（图 4）；⼟壤样品采⽤有机溶
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剂萃取技术，将样品中的甲基汞分离并转移⾄⽔相，通过⽔相⼄基化

后预富集⾄ Tenax 采样管中，经热解析后，以 GC-ICP-MS 法测定

Me198Hg、Me202Hg和Me200Hg的含量。 

 
图 1 甲基汞同位素测定系统（GC-ICP-MS）⽰意图（孟博，2011） 

②稻⽥⼟壤理化参数测定 

稻⽥⼟壤 pH、含⽔率、有机质含量、阴阳离⼦交换量、颗粒组

成等基本理化参数，参照我国的相关国家标准⽅法进⾏测定。 

3）⼈⼯合成甲基汞⽅法 

⽤于添加⾄⼟壤的甲基汞同位素通过甲基钴胺素甲基化合成

（Hintelmann, 1999）。步骤 1，将 100 μg ⽆机 Hg2+溶于 10 μL超纯

浓盐酸中，加⼊ 500 μL醋酸钠缓冲液（0.1 M）稀释并调节 pH 值⾄

5.0；步骤 2，将 500 μg甲基钴胺素（Fisher 公司）溶于 500 μL缓冲

液中，加⼊上述⽆机 Hg2+溶液，室温避光反应 3⼩时后，加⼊ 200 μL 

KBr溶液（0.3 M KBr）；步骤 3，上述反应⽣成的MeHgBr⽤ 400 μL

的甲苯萃取三次，萃取液⽤硫酸钠进⾏⼲化。原始储备液每 100 μL加

⼊ 10 mL 异丙醇进⾏稀释保存，⼯作溶液通过⽤去离⼦⽔稀释含有

甲基汞的异丙醇储备液得到，现配现⽤。  
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第三章 大气和土壤对水稻富集无机汞和甲基汞的独立及交

互影响 

3.1 ⼤⽓和⼤⽓降⾬中汞的分布特征 

⼤⽓是矿区地表环境中汞的⽣物地球化学循环的重要组成部分

和影响因素之⼀。⼤⽓汞的⼲湿沉降，可以导致矿区⼤⾯积的地表⽣

态系统受到汞污染。⽔稻⽣长期间，系统采集贵州万⼭汞矿区（垢溪）

和对照区（花溪）⼤⽓降⾬，分析其中的总汞和甲基汞；并在⽔稻⽣

长期间，现场测定汞矿区和对照区⼤⽓⽓态单质汞（Hg0）含量。 

⽔稻⽣长期间，汞矿区（垢溪）⼤⽓⽓态单质汞平均含量为

193±177 ng/m3（范围 12~1652 ng/m3）显著⾼于对照区（花溪）（平

均值：1.9±0.83 ng/m3；范围：1.0~5.0 ng/m3）。对⽐北半球⼤⽓汞的

背景含量（1.5~2.0 ng/m3，Lindberg et al., 2002）发现，汞矿区⼤⽓污

染程度已超出背景⼤⽓汞浓度 1~2个数量级，⽆疑将会给矿区⽣态环

境和居民健康造成⼀定的威胁。然⽽，本研究选择的对照区（花溪）

⼤⽓⽓态单质汞含量与北半球⼤⽓汞的背景含量相当，说明对照区未

受明显汞污染源的影响。 

如表 4 所⽰，与⼤⽓⽓态单质汞在各个采样点的分布特征类似，

汞矿区（1537±1288 ng/L）⼤⽓降⾬中总汞含量远⾼于对照区（19±9.1 

ng/L）。以往的研究表明，矿区严重汞污染的⼤⽓⼲湿沉降是当地陆

地⽣态系统重要的汞输⼊途径。对于对照区，由于缺少明显的汞污染

源，其⼤⽓汞⼲湿沉降⾏为对当地环境影响较⼩，可视为区域背景。
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汞矿区⼤⽓降⾬中甲基汞浓度（0.71±0.40 ng/L）略⾼于对照区

（0.12±0.04 ng/L）。与⼤⽓（⼤⽓降⾬）中总汞分布特征不同，汞矿

区⼤⽓降⾬中甲基汞含量与对照区差异较⼩。 

表 4 实验设计（⼀）⽔稻⽣长期间汞矿区和对照区⾬⽔及灌溉⽔中汞的含

量分布（平均值±标准偏差（范围），ng/L）） 

研究区 
⾬⽔ 灌溉⽔ 

THg MeHg THg MeHg 

对照区 19±9.1 
(9.4~34) 

0.12±0.04 
(0.07~0.17) 

8.9±2.4 
(5.6~11) 

0.16±0.06 
(0.06~0.23) 

汞矿区 1537±1288 
(365~3299) 

0.71±0.40 
(0.38~1.25) 

8.3±4.5 
(5.0~15) 

0.07±0.03 
(0.04~0.11) 

3.2 灌溉⽔和上覆⽔中汞的分布特征 

如表 4所⽰，汞矿区灌溉⽔（当地饮⽤⽔）总汞和甲基汞浓度与

对照区（当地饮⽤⽔）相⽐没有明显差异，均处在较低⽔平。这说明

汞矿区居民饮⽤⽔（地下⽔）没有受到明显的汞污染，其含量低于国

家 I、II类地表⽔质量标准 50 ng/L（GB3838-2002），且在全球天然

⽔体背景值范围（0.1~20 ng/L）之内。 

如表 4所⽰，CS-P和 AS-B上覆⽔溶解态汞（DHg）浓度相当，

均处在相对较低⽔平，分别为：7.7±6.8 ng/L（范围：2.6~17 ng/L）和

10±1.3 ng/L（范围：8.7~12 ng/L）。然⽽，CS-B和 AS-P上覆⽔溶解

态汞含量显著⾼于对应的 CS-P 和 AS-B（P<0.001），分别为 27±16 

ng/L（范围：18~54 ng/L）和 39±17 ng/L（范围：23~76 ng/L）。很明

显，CS-B 上覆⽔相对较⾼的溶解态汞归因于⼟壤孔隙⽔向上覆⽔的
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扩散。然⽽，AS-P 上覆⽔中相对较⾼的溶解态汞可能受⼤⽓降⽔和

⼟壤孔隙⽔扩散的双重影响。 

表 5 实验设计（⼀）⽔稻⽣长期间不同实验设计上覆⽔中汞的含量分布（平均

值±标准偏差（范围），ng/L）） 

汞形态 CS-P CS-B AS-P AS-B 

DHg 7.7±6.8 
(2.6~17) 

27±16 
(18~54) 

39±17 
(23~76) 

10±1.3 
(8.7~12) 

DMeHg 0.14±0.11 
(0.08~0.31) 

4.2±2.1 
(0.99~7.1) 

1.9±0.41 
(1.1~2.5) 

0.36±0.15 
(0.23~0.55) 

与上覆⽔溶解态汞的含量与分布规律类似，CS-B（均值 4.2±2.1 

ng/L，范围 0.99~7.1 ng/L）和 AS-P（均值 1.9±0.41 ng/L，范围 1.1~2.5 

ng/L）上覆⽔溶解态甲基汞（DMeHg）浓度均显著⾼于对应的 CS-P

（均值 0.14±0.11 ng/L，范围 0.08~0.31 ng/L）和 AS-B（均值 0.36±0.15 

ng/L，范围 0.23~0.55 ng/L）。CS-B和 AS-P上覆⽔中相对较⾼的溶

解态甲基汞不可能来源于⼤⽓降⽔或灌溉⽔（⼤⽓降⽔和灌溉⽔中甲

基汞含量较低，可以忽略，Meng et al., 2011），主要来源于⼟壤孔隙

⽔向上覆⽔的扩散，这也暗⽰稻⽥⼟壤中具有较强的甲基化作⽤。 

3.3 ⼟壤总汞和甲基汞含量分布 

如图 2所⽰，CS-P、CS-B、AS-P和 AS-B⼟壤中总汞平均值（范

围）分别为 0.32±0.051 mg/kg（0.24~0.38 mg/kg）、15±4.8 mg kg-1

（9.6~21 mg/kg）、29±54 mg/kg（21~36 mg/kg）和 0.30±0.046 mg/kg

（0.24~0.35 mg/kg）。CS-B和 AS-P⼟壤来⾃于汞矿区严重汞污染的

稻⽥，因此，其总汞含量⾼出对应的 CS-P和 AS-B⼟壤总汞含量 3~4
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个数量级，且远⾼于我国⼟壤汞含量最⼤限制值 1.0 mg/kg（GB15618-

2018)。CS-P 和 AS-B ⼟壤则来⾃背景区，且 AS-B 在整个培养期间

加盖⾬棚（切断⼤⽓沉降来源的汞）。因此，CS-P和 AS-B⼟壤总汞

含量均处在较低⽔平，且接近中国⼟壤汞的背景值。 

 

图 2 ⽔稻根际⼟壤总汞（THg）含量分布 

 

图 3 ⽔稻根际⼟壤甲基汞（MeHg）含量分布 

与⼟壤总汞含量和分布规律类似，CS-B（5.6±0.48 ng/g）和 AS-

P（5.7±0.40 ng/g）⽔稻根际⼟壤甲基汞含量显著⾼于对应的 CS-P

（1.2±0.15 ng/g）和 AS-B（1.3±0.11 ng/g）（P<0.001）（图 3）。前

期研究发现，如果不加盖⾬棚，⽔稻⽣长期间培养箱中⼟壤总汞和甲
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基汞含量分别可以升⾼ 2.5倍和 6.2倍（与培养初期相⽐）（Meng et 

al., 2011）。本研究结果表明，AS-B在加盖⾬棚之后，有效地阻隔了

汞矿区⼤⽓沉降（⾬⽔）中的汞进⼊培养箱。因此，在整个⽔稻⽣长

期间，AS-B 虽然放置在汞矿区（⾼汞⼤⽓和⼤⽓沉降），但是其⼟

壤总汞和甲基汞含量与 CS-P 相⽐并没有出现明显升⾼的现象

（P>0.05）（图 2和图 3）。 

3.4 ⼟壤和⼤⽓对⽔稻富集⽆机汞的独⽴及交互影响分析 

不同实验组（CS-P、CS-B、AS-P 和 AS-B）成熟⽔稻不同部位

（根、茎、叶、⽶和⽪）⽆机汞的含量及分布，见图 4和图 5。 

 

图 4 稻⽶中⽆机汞（IHg，A）和甲基汞（MeHg，B）的含量分布 

CS-P、CS-B、AS-P和 AS-B稻⽶⽆机汞平均（范围）含量分别

为 2.5±0.5 ng/g（1.9-3.0 ng/g）、24±5.4 ng/g（19-33 ng/g）、169±9.4 

ng/g（157-178 ng/g）和 151±15 ng/g（136-177 ng/g）。AS-B和 AS-P

稻⽶⽆机汞含量均远远超过国家⾷品中汞限量卫⽣标准（≤20 ng/g, 

THg）（GB2762-2005），⽽ CS-B稻⽶⽆机汞含量则稍⾼于此限量标
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准。不同的是，CS-P稻⽶⽆机汞含量却远远低于 20 ng/g的限量标准。

对⽐分析发现（图 4-A），对照区稻⽥（CS-P）稻⽶⽆机汞含量最低，

对照区培养箱（CS-B）稻⽶⽆机汞含量⾼出 CS-P稻⽶⽆机汞含量 10

倍。由于 CS-P 和 CS-B 均位于对照区（⽔稻⽣长期间具有相同的⼤

⽓汞含量），其⼤⽓⽓态单质汞含量处于较低⽔平（1.9±0.83 ng/m3）。

但是，CS-B ⼟壤来⾃于汞矿区严重汞污染的稻⽥，其⼟壤总汞含量

（15±4.8 mg/kg）⾼出对应的 CS-P（0.32±0.051 mg/kg）⼟壤总汞含量

的 2个数量级。如果将 CS-P稻⽶⽆机汞含量作为背景值进⾏⽐较，

那么，CS-B稻⽶中相对较⾼的⽆机汞则主要来源于⾼汞污染的⼟壤。 

不同的是，AS-P稻⽶⽆机汞含量稍⾼于 AS-B，但是⼆者之间并

没有明显差异（P>0.05）。此外，AS-P和 AS-B稻⽶⽆机汞含量⾼出

对应的 CS-P 和 CS-B 稻⽶⽆机汞含量 1-2 个数量级。AS-B 和 CS-P

⼟壤均来⾃对照区稻⽥，其⼟壤中总汞含量相当，且均处在相对较低

⽔平。但是，AS-B 和 AS-P 试验点⼤⽓⽓态单质汞含量（193±177 

ng/m3）却远远⾼于对应的 CS-P和 CS-B（对照区，1.9±0.83 ng/m3）。

因此，与 CS-P和 CS-B相⽐，AS-B和 AS-P稻⽶中相对较⾼的⽆机

汞含量与当地⾼含量的⼤⽓汞浓度间有直接的关系。与 AS-B 相⽐，

AS-P 稻⽶中稍⾼的⽆机汞与其对应的⾼汞污染的⼟壤有关。前⼈的

研究发现，稻⽶中的⽆机汞主要来源于⼤⽓，⼟壤对稻⽶中⽆机汞的

贡献⾮常⼩（Meng et al., 2010, 2012）。但是，本研究却表明，⼤⽓

并不是稻⽶中的⽆机汞的唯⼀来源。相反，⼟壤中的汞也是稻⽶⽆机
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汞的重要来源之⼀，尤其是当⽔稻⽣在在⾼汞污染的稻⽥⼟壤中表现

的更为明显。 

如图 5 所⽰，CS-P 和 CS-B ⽶壳中⽆机汞的含量均处在较低的

⽔平（CS-P：1.2±0.3 ng/g；CS-B：2.3±0.9 ng/g）。虽然 CS-B⼟壤总

汞含量远远⾼于对应的 CS-P，但是，⼆者⽶壳⽆机汞含量之间差异

不明显（P>0.05），表明⽶壳中⽆机汞的含量⾼低受⼟壤汞含量⾼低

的影响微乎其微。进⼀步对⽐发现，AS-P和 AS-B⽶壳⽆机汞含量均

处在较⾼⽔平（AS-P：263±25 ng/g；AS-B：300±25 ng/g），且均⾼

出对应的 CS-P 和 CS-B ⽶壳中⽆机汞含量 2 个数量级，表明稻壳中

的⽆机汞含量⾼低主要受控于⼤⽓汞含量的⾼低，即稻壳中的⽆机汞

主要来源于⼤⽓，⼟壤来源的⽆机汞贡献可以忽略。 

 
图 5 成熟⽔稻不同部位⽆机汞（IHg）的含量分布 

CS-B茎部⽆机汞含量为 25±4.1ng/g，是对应的 CS-P茎部⽆机汞

含量（10±1.3 ng/g）的 2.5倍，说明⼟壤中的汞是⽔稻茎部⽆机汞的

潜在来源。AS-P 和 AS-B ⽔稻茎部⽆机汞含量间没有明显差异

（P>0.05）（AS-P：885±83 ng/g；AS-B:779±90 ng/g）,但是⾼出对应

的 CS-B 和 CS-P 茎部⽆机汞含量 2 个数量级，表明除了⼟壤之外，

0

50

100

800

1000

CS-B

IH
g 

co
nc

en
tra

tio
n 

(n
g/

g)

Experimental plots

 seed   hull   stalk   leaf   root

CS-P
0

500

1000

1500

5000

6000

7000

AS-B

IH
g 

co
nc

en
tra

tio
n 

(n
g/

g)

Experimental plots

 seed   hull   stalk   leaf   root

AS-P



 

 
 

27 

⼤⽓也是⽔稻茎部⽆机汞的重要来源，即⽔稻茎部⽆机汞含量可能受

多种因素控制，包括⼤⽓和⼟壤。 

CS-P和 CS-B⽔稻叶部⽆机汞含量处在较低⽔平（CS-P：82±14 

ng/g；CS-B：107±15ng/g），CS-B⽔稻叶部⽆机汞含量稍⾼于对应的

CS-P。相⽐之下，AS-P 和 AS-B ⽔稻叶部⽆机汞含量均处在较⾼⽔

平（AS-P：5513±598 ng/g；AS-B:5016±726 ng/g），且⼆者之间并没

有明显的差异（P>0.05）。但是，综合对⽐发现，AS-P和 AS-B⽔稻

叶部⽆机汞含量⾼出对应的 CS-P 和 CS-B ⽔稻叶部⽆机汞含量 2 个

数量级，这与汞矿区⾼含量的⼤⽓⽓态单质汞以及对照区相对较低的

⼤⽓⽓态单质汞含量相对应。上述对⽐分析结果表明，⽔稻叶部⽆机

汞含量⾼低主要受控于⼤⽓汞含量，相反，⼟壤对⽔稻叶部⽆机汞含

量⾼低影响较⼩，即⽔稻叶部⽆机汞主要来源于⼤⽓，⼟壤来源的⽆

机汞可以忽略。 

CS-B 和 AS-P ⽔稻根部⽆机汞含量分别为 737±101 ng/g 和

1256±203 ng/g，远远⾼于对应的 CS-P（86±26 ng/g），这与三组培养

实验（CS-B、AS-P和 CS-P）⼟壤总汞含量的分布规律相类似，暗⽰

⽔稻根部⽆机汞含量受控于⼟壤汞含量⾼低。⾮常有意思的是，虽然

AS-B和 CS-P⼟壤汞含量间没有明显差异，但是 AS-B⽔稻根部⽆机

汞含量（609±50ng/g）却⾼于对应的 CS-P（86±26 ng/g）1个数量级，

这说明⼟壤并不是⽔稻根部⽆机汞的唯⼀来源。Meng 等⼈（2018）

利⽤单⼀稳定汞同位素⽰踪技术研究了⼟壤和⼤⽓中的汞在⼟壤-植

物-⼤⽓界⾯间的迁移过程及最终归宿，其研究结果发现，锯齿草（⼀
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种典型的湿地植物）可以从⼤⽓中吸收单质汞进⼊体内，且这部分汞

（⼤⽓来源）可以被运输⾄植物根部。因此，我们有理由相信，AS-

B⽣长在⾼汞⼤⽓的环境中，很可能从⼤⽓中吸收了⼤量的汞，这部

分汞可以通过叶-茎部传输通道，被运输、转移⾄根部，最终导致 AS-

B⽔稻根部⽆机汞显著升⾼（与 CS-P相⽐）。 

3.5 ⼟壤和⼤⽓对⽔稻富集甲基汞的独⽴及交互影响分析 

CS-P、CS-B、AS-P和 AS-B稻⽶甲基汞平均（范围）含量分别

为 2.2±0.28 ng/g（1.8-2.5 ng/g）、21±2.9 ng/g（17-24 ng/g）、21±1.7 

ng/g（19-24 ng/g）和 2.0±0.59 ng/g（1.4-2.8 ng/g）。与稻⽶⽆机汞含

量及分布规律有所不同，CS-P和 AS-B稻⽶甲基汞含量最低，且⼆者

之间并没有明显差异（P>0.05）。此外，CS-B和 AS-P稻⽶甲基汞含

量相对较⾼，且⼆者之间并没有明显差异（P>0.05）（图 4-B）。CS-

B和 AS-P稻⽶⽆机汞和甲基汞含量均已超过国家⾷品中汞限量卫⽣

标准（≤20 ng/g, THg）（GB2762-2005），⽽对照区稻⽥（CS-P）稻

⽶⽆机汞和甲基汞含量则低于此限量标准。通常，农作物中总汞含量

低于国家⾷品中汞限量卫⽣标准（≤20 ng/g，THg）（GB2762-2005），

且主要以⽆机汞的形式存在。然⽽，本研究发现，稻⽶中含有较⾼⽐

例的甲基汞，如 CS-P 和 CS-B 稻⽶中甲基汞占总汞的⽐例

（MeHg/THg，%）分别⾼达 47±5.0%和 47±7.3 %。然⽽，AS-P稻⽶

甲基汞占总汞的⽐例相对较低（11±0.74%），AS-B稻⽶甲基汞占总

汞的⽐例最低，仅为 1.3±0.46 %。 
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四组实验设计中，甲基汞含量最⾼值均位于稻⽶中，即相对于根、

茎、叶和壳部，稻⽶具有最强的甲基汞富集能⼒，这与前⼈的研究结

果相同（Meng et al., 2010）。对⽐分析发现，CS-P和 AS-B⽔稻不同

部位（根、茎、叶、⽶和壳）甲基汞含量均处于⽐较低的⽔平，且两

两之间均没有明显的差异（P>0.05）。类似地，AS-P和 CS-B⽔稻不

同部位（根、茎、叶、⽶和壳）甲基汞含量间也没有明显的差异，但

是，AS-P和 CS-B⽔稻不同部位（根、茎、叶、⽶和壳）甲基汞含量

均远远⾼于对应的 CS-P和 AS-B（图 4和图 6）。上述四组实验设计

不同部位甲基汞含量的分布规律，与对应的⼟壤甲基汞含量分布规律

相⼀致（图 3），表明⽔稻各部位甲基汞主要来源于⼟壤，⼟壤甲基

汞含量⾼低决定了⽔稻组织中甲基汞的含量⾼低⽔平（Meng et al., 

2010）。虽然 AS-B⽔稻不同部位（根、茎、叶、⽶和壳）⽆机汞含

量均远远⾼于对应的 CS-P，但是 AS-B和 CS-P⽔稻不同部位甲基汞

含量间没有明显的差异，暗⽰⽔稻组织（如叶、根、壳等）可以从⼤

⽓或者⼟壤中吸收⽆机汞进⼊体内，但是这部分⽆机汞并不能在⽔稻

体内被转化为甲基汞。 

 
图 6 成熟⽔稻不同部位甲基汞（MeHg）的含量分布  
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第四章 单一富集稳定汞同位素示踪水稻各部位无机汞和甲

基汞的来源 

4.1 试验点⼤⽓⽓态单质汞和灌溉⽔汞含量 

本研究中的试验点位于陕西旬阳汞冶炼⼚附近，整个培养期间⼤

⽓⽓态单质汞含量平均值为 49±43ng/m3，变化范围为 11~298 ng/m3。

该试验点⼤⽓⽓态单质汞含量稍低于贵州万⼭汞矿区（垢溪）⼤⽓⽓

态单质汞含量（193±177 ng/m3），但远远⾼于对照区（花溪）（1.9±0.83 

ng/m3）及北半球⼤⽓汞的背景含量（1.5~2.0 ng/m3，Ebinghaus et al., 

2002; Lindberg et al., 2002）。 

整个培养期间（⽔稻⽣长期间），培养箱⽔稻使⽤当地⾃来⽔（饮

⽤⽔）进⾏不定期灌溉（根据培养箱⽔分蒸发量定）。分析数据表明，

当地饮⽤⽔（培养实验灌溉⽔）平均含量为 5.3±3.7 ng/L，浓度范围

为 1.6~7.4 ng/L，其总汞含量在在全球天然⽔体背景值范围（0.1~20 

ng/L）之内，说明研究区居民饮⽤⽔并没有受到明显的汞污染。 

4.2 培养箱⼟壤总汞和甲基汞含量分布 

本研究在背景区采集农⽥⼟壤（20 cm耕作层⼟壤），作为该培

养实验的待⽤⼟壤。⽔稻⽣长期间，⽔稻根际⼟壤⼈为添加的 T198Hg

和 T200Hg 以及本底 THg 含量及分布特征，见图 7。分析数据表明，

⽔稻⽣长期间，培养箱⽔稻根际⼟壤本底总汞（Ambient THg）平均

含量为：69±10 ng/g（范围：53~90 ng/g），远远低于我国⼟壤汞含量
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最⼤限制值 1500 ng/g（GB15618-1995)。对应的⼈为添加的 T198Hg和

T200Hg 平均含量分别为 0.30±0.05 ng/g（范围：0.21~0.38 ng/g）和

109±12 ng/g（范围：81~128 ng/g）。如图 7 所⽰，整个培养期间，

T200Hg和本底总汞含量保持稳定，没有明显的变化趋势。然⽽，T198Hg

含量从起初（Day=0）的 0.32±0.05 ng/g 逐渐降低，⾄⽔稻成熟时

（Day=110）降低⾄最低值（0.26±0.05 ng/g）。 

 

图 7 ⽔稻根际⼟壤⼈为添加的 T198Hg和 T200Hg以及本底 THg含量分布 

⽔稻⽣长期间，培养箱⽔稻根际⼟壤本底甲基汞（Ambient 

MeHg）、Me198Hg和 Me200Hg平均含量分别为：0.34±0.13 ng/g（范

围：0.12~0.58 ng/g）、0.022±0.037 ng/g（范围：0.001~0.12 ng/g）和

0.34±0.17 ng/g（范围：0.024~0.63 ng/g）。如图 8所⽰，整个培养期

间，Me198Hg含量从起初（Day=0）的 0.098±0.024 ng/g逐渐降低，⾄

⽔稻成熟时（Day=110）降低⾄最低值（接近⽅法检测限），其原因

为，⼀⽅⾯，⼈为加⼊的Me198Hg在⼟壤中发⽣了去甲基化作⽤；另

⼀⽅⾯，⼈为添加的Me198Hg被⽔稻根部持续吸收进⼊体内。Me200Hg
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含量在培养初期（Day=0）出现极低值（0.03±0.0024 ng/g），随后在

培养进⾏⾄ 30、60、90天期间持续升⾼⾄ 0.51±0.10 ng/g，但是在⽔

稻成熟时（Day=110）又缓慢的降低⾄ 0.39±0.06 ng/g。本培养实验向

⼟壤中添加的是单⼀⽆机汞同位素 200Hg2+，但是，在培养期间，⽔稻

根际⼟壤中检测到了Me200Hg（已扣除本底），说明在培养期间⼈为

添加的 200Hg2+发⽣了明显的甲基化作⽤，部分 200Hg2+在微⽣物作⽤

下被转化成了甲基汞（Me200Hg）。与 Me198Hg和 Me200Hg的分布规

律不同，本底甲基汞含量在起初的 0~30 天期间有所降低，但在随后

的 30~110天期间基本保持稳定。 

 

图 8 ⽔稻根际⼟壤Me198Hg和Me200Hg以及本底MeHg含量分布 

4.3 ⽔稻⽣长期间各部位 I198Hg和Me198Hg分布特征 

⽔稻⽣长期间，各部位 I198Hg和Me198Hg的含量及分布特征，如

图 9所⽰。本研究所使⽤的秧苗均从当地采集，因此，所有秧苗在移

栽初期（0天）具有相同的本底⽆机汞和甲基汞含量。单⼀稳定同位
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素（Me198Hg）在移栽初期（0天）加⼊，因此，在培养初期（⽔稻移

栽初期，0天），⽔稻各部位 I198Hg和 Me198Hg的含量为 0。本研究

向⼟壤中加⼊的⽬标甲基汞是 Me198Hg，但是，在⼈⼯合成 Me198Hg

过程中，Me198Hg 的合成效率约为 60-70%（另外 30-40%的 198Hg 仍

然以⽆机汞 I198Hg的形式与Me198Hg共存）。因此，在加⼊Me198Hg

的同时，有⼀部分 198Hg 以⽆机汞的形式（198Hg2+）⼀同被加⼊到⼟

壤中。除此之外，⼟壤中的 I198Hg还可能来⾃Me198Hg的去甲基化作

⽤。 

 

图 9 成熟⽔稻不同部位 I198Hg含量分布 

整个培养期间，本研究在⽔稻各部位不仅监测到了Me198Hg，同

时也检测到了 I198Hg的存在，表明⽔稻根部从⼟壤中吸收Me198Hg的

同时，也吸收了⼀定量的 I198Hg，并被运移⾄地上部分（图 9）。如

图 9所⽰，成熟⽔稻各部位 I198Hg含量分布特征表现为：根＞⽪＞叶

＞精⽶＞茎＞⽶壳。⽔稻根表的铁膜组织属两性胶体，可以对⼟壤中
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的重⾦属阳离⼦，如 Cd2+、Pb2+、Hg2+等，有强烈的吸附作⽤（St-Cyr 

et al., 1990; Trivedt et al., 2000）。因此，整个培养期间，⽔稻根表铁

膜组织对 I198Hg表现出潜在的“屏障”作⽤，有效的阻⽌了⽔稻根部对

I198Hg的吸收，使得⼤量的 I198Hg聚集在⽔稻根部。但是，除了根部，

⽔稻其他部位（如⽶⽪、精⽶和叶等部）仍然检测到了⼤量的 I198Hg，

这部分 I198Hg 很可能通过以下两中途径获得：1）⽔稻根部从⼟壤中

吸收 I198Hg 并向地上部分运移；2）⽔稻根部⾸先从⼟壤中吸收

Me198Hg 并向地上部分运移，Me198Hg 在⽔稻体内发⽣了去甲基化作

⽤被转化为 I198Hg（稍后进⾏详细讨论）。 

 

图 10 ⽔稻⽣长期间根、茎和叶部 I198Hg含量分布 

整个培养期间，⽔稻各部位（根、茎和叶）I198Hg含量具有不同

的变化趋势（图 10），表现为：⽔稻根部 I198Hg含量持续降低，⾄⽔

稻成熟时（110天）将⾄最低值；茎部 I198Hg含量在培养初期（30-60

天）缓慢降低，但是在 60-110 天期间基本保持稳定；叶部 I198Hg 含
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量在整个培养期间缓慢且持续升⾼，⾄⽔稻成熟时（110天）出现最

⾼值。 

 

图 11 成熟⽔稻不同部位Me198Hg含量分布 

成熟⽔稻各部位 Me198Hg 的分布特征与 I198Hg 不同（图 11），

表现为：Me198Hg最⾼值位于⽶⽪中，其次为精⽶、⽶壳、根、茎和

叶部。Me198Hg在成熟⽔稻各部位的分布特征与前⼈的研究结果⼀致，

即相对于其他部位（⽶壳、根、茎和叶），稻⽶（糙⽶，由⽶⽪和精

⽶ 2部分组成）具有最强的甲基汞富集能⼒（Meng et al., 2010）。 
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图 12 ⽔稻⽣长期间根、茎和叶部Me198Hg含量分布 

与⽔稻各部位（根、茎和叶）I198Hg含量变化趋势不同，在整个

培养期间⽔稻各部位Me198Hg含量最⾼值均出现在培养初期（30天）。

随后，Me198Hg含量在整个培养期间呈现持续降低的趋势，⾄⽔稻成

熟时将⾄最低值（图 12）。⽔稻⽣长期间，根、茎和叶部持续降低的

Me198Hg含量可以由以下三⽅⾯原因进⾏解释：1）⽔稻⽣物量持续增

加对 Me198Hg 的稀释作⽤；2）Me198Hg 在⽔稻体内发⽣了去甲基化

作⽤，被转化成了 I198Hg；3）根、茎和叶部的Me198Hg在⽔稻成熟期

间（90-110天）向果实部位的转移（Meng et al., 2011）。 

 
图 13 ⽔稻⽣长期间各部位 I198Hg分配特征 

整个培养期间，⽔稻各部位（根、茎、叶、壳、精⽶和⽪）I198Hg

和Me198Hg绝对含量（ng/plant）分布，见图 13和图 14。分析数据表

明，茎和叶部 I198Hg绝对含量均表现为持续增长趋势，且在果实成熟

期间（90~110天）基本保持稳定（图 13）。根部 I198Hg绝对含量在
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30-60天期间，呈现持续增加的规律，随后在 60-90天期间突然降低，

但是在 90-110天期间基本保持稳定。与根、茎、叶部不同，⽶⽪和精

⽶中 I198Hg绝对含量在⽔稻成熟期间（90-110天）急剧增加，⽽⽶壳

I198Hg绝对含量在⽔稻成熟期间有所降低。在整个培养期间，⽔稻植

株⽆机汞绝对含量总和表现为持续增长的趋势，⾄⽔稻成熟时到达最

⾼值。 

 

图 14 ⽔稻⽣长期间各部位Me198Hg（右）的分配特征 

整个培养期间，⽔稻茎、叶和根部Me198Hg绝对含量在 30-60天

期间急剧升⾼，随后在 60-110 天期间又急剧降低。不同的是，⽔稻

⽶⽪和精⽶ Me198Hg 绝对含量在⽔稻成熟期间（90-110 天）急剧升

⾼。在 60-90天期间，⽔稻茎和叶部急剧降低的Me198Hg绝对含量正

好与急剧增加的 I198Hg绝对含量相对应。此外，在 60-90天期间，⽔

稻植株 T198Hg绝对含量没有明显的变化（图 14）。基于此，我们推

测，在 60-90天期间，⽔稻植株中显著降低的Me198Hg绝对含量很可
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能与⽔稻体内甲基汞的去甲基化作⽤有关，即有⼀部分Me198Hg通过

去甲基化作⽤被转化为 I198Hg。但是，在 90-110 天期间，⽔稻植株

I198Hg和Me198Hg（和 T198Hg）绝对含量均有⼀定程度的增加，表明：

1）⽔稻持续从⼟壤吸收 I198Hg和 Me198Hg进⼊体内，并向地上部分

运移；3）⽔稻体内 Me198Hg 去甲基化主要发⽣在 60-90 天期间，⽽

90-110天期间，⽔稻体内Me198Hg的去甲基化作⽤不明显。 

 
图 15 ⽔稻⽣长期间各部位 T198Hg的分配特征 

此外，在 90-110 天期间，茎、叶和根部 Me198Hg 绝对含量有所

降低，与果实部位Me198Hg增加相对应，其原因是：茎、叶和根部的

Me198Hg向⽔稻果实（精⽶和⽶⽪）部位发⽣了转移（Meng et al., 2011）。

在 90-100天期间，I198Hg绝对含量增加的幅度较⼤（达 49%），⽽对

应的 Me198Hg 绝对含量仅增加了 12%，其原因为：在⽔稻成熟期间

（90-110天），⼟壤中的⼈为添加的Me198Hg通过被⽔稻吸收和去甲

基化作⽤，基本消耗殆尽，Me198Hg 含量极低（见图 8），⽔稻能从
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⼟壤吸收的Me198Hg⾮常有限。因此，⼟壤中的 198Hg主要以⽆机汞

的形式存在（I198Hg），从⽽促进了⽔稻对 I198Hg的吸收富集。 

4.4 ⽔稻⽣长期间各部位 I200Hg和Me200Hg分布特征 

⽔稻⽣长期间，各部位 I200Hg和Me200Hg的含量及分布特征，如

图 11所⽰。本研究中，单⼀稳定同位素⽆机汞（I200Hg）在移栽初期

（0 天）加⼊。因此，在培养初期（⽔稻移栽初期，0 天），⽔稻各

部位 I200Hg和Me200Hg的含量可以忽略。本研究向⼟壤中加⼊的⽬标

⽆机汞是 I200Hg，在⽔稻⽣长期间，⼟壤中存在⽆机汞的甲基化作⽤，

势必有部分 I200Hg在微⽣物甲基化作⽤下，被转化为Me200Hg（见图

8）。因此，培养过程中，⽔稻可以同时从⼟壤中吸收 I200Hg和Me200Hg

进⼊体内。 

 
图 16 成熟⽔稻不同部位 I200Hg含量分布 

如图 16所⽰，⽔稻成熟时，I200Hg含量最⾼值位于根部，⽽其他

部位 I200Hg含量均处在⽐较低的⽔平。⽔稻根表铁膜组织对 I200Hg表
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现出潜在的“屏障”作⽤，有效的阻⽌了⽔稻根部对 I200Hg的吸收，使

得⼤量的 I200Hg聚集在⽔稻根部。但是，通过本研究发现，⽔稻地上

部分，包括茎、叶、壳、⽶⽪和精⽶，仍然检测到了⼀定量的 I200Hg，

这说明，1）⼟壤中⼈为添加的 I200Hg 可以穿过⽔稻根表铁膜进⼊⽔

稻体内，进⽽被运移⾄⽔稻地上部分，最终富集⾄稻⽶（⽶⽪和精⽶）

中；2）⽔稻地上部分，尤其是果实部分（⽶⽪和精⽶）的⽆机汞不仅

仅来源于⼤⽓，仍然有⼀定量的⽆机汞来源于⼟壤，这进⼀步证实稻

⽶中的⽆机汞同时来源于⼤⽓和⼟壤。 

 
图 17 ⽔稻⽣长期间根、茎和叶部 I200Hg含量分布 

整个培养期间，秧苗移栽后 30天内 I200Hg在⽔稻根部急剧富集

（达到整个培养期间的最⾼值），随后在 30-90天期间逐渐降低，但

是在⽔稻成熟期间（90-110天）又有⼀定幅度的升⾼。与 I200Hg含量

在⽔稻根部的分布规律不同，⽔稻茎部和叶部 I200Hg含量在整个培养

期间变化较⼩，且⼀直处在较低的浓度⽔平（图 17）。 
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图 18 成熟⽔稻不同部位Me200Hg含量分布 

 
图 19 ⽔稻⽣长期间根、茎和叶部Me200Hg含量分布 

如图 18 所⽰，对于成熟⽔稻，Me200Hg 最⾼值位于⽔稻果实部

位（⽶⽪和精⽶），其次依次为根、茎、壳和叶。Me200Hg在成熟⽔

稻不同部位的分布规律与对应的 Me198Hg 相⼀致。由于⽔稻体内的

Me198Hg 全部来⾃⼟壤（在培养初期⼈为添加），那么，Me200Hg 和

Me198Hg在成熟⽔稻不同部位相同的分布规律，暗⽰⽔稻体内的甲基

汞（Me200Hg）全部来源于⼟壤。整个培养期间，⽔稻根、茎和叶部
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Me200Hg含量在培养初期（0-60天）急剧升⾼，表明⽔稻植株持续从

⼟壤中吸收Me200Hg进⼊体内，并向地上部分运移。但是，根、茎和

叶部 Me200Hg 含量在 60-110 天期间又持续降低，⾄⽔稻成熟时将⾄

最低值（图 19）。 

如图 20和图 21所⽰，整个培养期间，⽔稻根部 I200Hg绝对含量

在 30-60天期间缓慢升⾼，随后在 60-90天期间有所降低，然⽽在⽔

稻成熟期间（90-110天）又急剧升⾼。不同的是，⽔稻地上部分（茎、

叶、精⽶、⽶⽪和壳）I200Hg绝对含量则表现出持续升⾼的趋势。 

 

图 20 ⽔稻⽣长期间各部位 I200Hg的分配特征 

Me200Hg 绝对含量变化趋势与对应的 I200Hg 有所不同，表现为：

在 30天时 Me200Hg绝对含量处在相对较低的⽔平，其主要原因是培

养初期（0-30 天）⼟壤中 Me200Hg 含量相对较低，可供⽔稻吸收的

Me200Hg⾮常有限。然⽽，在 30-60天期间⽔稻体内Me200Hg绝对含

量急剧升⾼，这与⼟壤中相对较⾼的Me200Hg含量相对应。在随后的
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60-90天期间，⽔稻茎、叶和根部 Me200Hg绝对含量又出现降低的趋

势，很明显这部分降低的Me200Hg在⽔稻成熟初期（90天）被转移⾄

稻⽶（精⽶和⽶⽪）和⽶壳中。值得注意的是，60-90 天期间⽔稻地

上部分（茎和叶部）Me200Hg绝对含量降低的同时，对应的 I200Hg和

T200Hg绝对含量均出现升⾼的趋势，这表明⽔稻地上部分在这个时期

不但发⽣了甲基汞的转移（由叶和茎部转移⾄果实中），同时也可能

发⽣了去甲基化作⽤（Me200Hg被转化为 I200Hg）。 

 
图 21 ⽔稻⽣长期间各部位Me200Hg的分配特征 

不同的是，⽔稻根部 Me200Hg 绝对含量在 60-110 天期间持续降

低，⽽对应的 I200Hg和 T200Hg绝对含量在 60-90天期间降低，反⽽在

90-110 天期间有所升⾼，这暗⽰：1）在 60-90 天期间，⽔稻根部同

时降低的 I200Hg、Me200Hg和 T200Hg绝对含量很可能与⽔稻根部与⼟

壤之间汞的交换过程有关（根部向⼟壤中释放 200Hg）；2）⽔稻成熟

期间（90-110天），持续升⾼的 I200Hg、Me200Hg和 T200Hg绝对含量
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表明⽔稻植株又持续从⼟壤中吸收 200Hg进⼊体内并向地上部分运移。

此外，在⽔稻成熟期间，（90-110天），根、茎和叶部Me200Hg急剧

降低，这与⽔稻果实部位（精⽶、⽶壳和⽶⽪）中急剧升⾼的Me200Hg

绝对含量相对应，暗⽰这个时期Me200Hg在⽔稻体内发⽣了明显的转

移（根、茎和叶部向果实部位的转移），最终富集⾄稻⽶中。 

 

图 22 ⽔稻⽣长期间各部位 T200Hg的分配特征 

4.5 ⽔稻不同部位⽆机汞和甲基汞来源解析 

为了解析⽔稻不同部位⽆机汞和甲基汞的来源，本研究对不同⽣

长阶段⽔稻不同部位 I200Hg 和 Me200Hg 与对应的本底 IHg 和 MeHg

⽐值进⾏了计算，相关数据列于表 6和表 7。 

本研究中向⼟壤中添加了⽆机汞形态的同位素（200Hg2+），这部

分⼈为添加的汞同位素活性⾼于⼟壤中的本底汞。因此，⽔稻⽣长期

间，根部 I200Hg与背景 IHg间的⽐值均⾼于对应的⼟壤（表 8），暗

⽰⼈为添加的活性较强的⽆机汞同位素（200Hg2+）与⼟壤中的本底汞
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相⽐，更易于被⽔稻吸收。如表 6所⽰，⽔稻⽣长期间根部 I200Hg与

背景 IHg间的⽐值均呈现出逐渐降低的趋势，⼀⽅⾯，暗⽰⼈为添加

的⽆机汞同位素（200Hg2+）随着时间的推移，其活性慢慢降低；另⼀

⽅⾯，也暗⽰⽔稻地上部分（茎和叶）从⼤⽓中吸收汞进⼊体内，并

向地下部分（根部）运移。⽔稻叶、壳、⽪和精⽶部 I200Hg与背景 IHg

间的⽐值远远低于对应的根部，说明与⽔稻根部相⽐，叶、壳、⽪和

精⽶部来⾃⼤⽓的⽆机汞占的⽐例更⾼。 

表 6 ⽔稻不同部位 I200Hg与本底 IHg含量⽐值 

⽣长期

（天） 
根 茎 叶 壳 ⽪ 精⽶ 平均值 

30 6.6±2.2 0.20±0.15 0.16±0.02    2.3±3.7 
60 3.4±1.9 0.19±0.15 0.06±0.02    1.2±1.9 
90 3.0±1.4 0.29±0.09 0.03±0.01 0.48±0.06 0.71±0.09 1.2±0.01 0.95±1.1 
110 3.0±0.80 0.15±0.08 0.03±0.01 0.06±0.03 0.45±0.07 1.2±0.21 0.82±1.2 

平均值 4.0±1.8 0.21±0.02 0.07±0.06 0.27±0.30 0.58±0.18 1.2±0,01  

表 7 ⽔稻不同部位Me200Hg与本底MeHg含量⽐值 

⽣长期

（天） 
根 茎 叶 壳 ⽪ 精⽶ 平均值 

30 2.8±0.25  2.3±0.07  2.2±0.16     2.4±0.30 
60 2.4±0.16 2.9±0.09 3.5±0.04     2.9±0.57 
90 0.92±0.04 1.3±0.06  1.6±0.12 1.5±0.01 1.5±0.03 1.4±0.02  1.4±0.23 
110 1.1±0.16 1.1±0.13 1.4±0.06 1.5±0.17 1.4±0.1 1.4±0.12 1.3±0.17 

平均值 1.8±0.92 1.9±0.86 2.2±0.96 1.5±0.01 1.4±0.04 1.4±0.02  

此外，⽔稻叶、壳、⽪和精⽶部 I200Hg与背景 IHg间的⽐值均呈

现出逐渐降低的趋势，说明⽔稻叶、壳、⽪和精⽶部在整个⽣长期间
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持续从⼤⽓中吸收汞进⼊体内，⽔稻叶、壳、⽪和精⽶部来⾃⼤⽓的

⽆机汞占的⽐例逐渐升⾼，其中叶部 I200Hg 与背景 IHg 间的⽐值最

低，说明与其他部位相⽐，⽔稻叶部⼤⽓来源的⽆机汞的⽐例最⾼。

茎部 I200Hg与背景 IHg间的⽐值仍然⼩于对应的根部，且变化趋势不

明显，说明⽔稻茎部⽆机汞的来源⽐较复杂，同时受⼤⽓和⼟壤的双

重影响。 

表 8 ⽔稻根际⼟壤中 I200Hg和Me200Hg与本底 IHg和MeHg含量⽐值 

汞形态 
⽣长期（天） 

平均值 
30 60 90 110 

I200Hg/本底 IHg 1.8±0.15 1.6±0.25 1.4±0.30 1.5±0.13 1.6±0.18 

Me200Hg/本底MeHg 1.3±0.22 1.7±0.42 1.3±0.26 1.3±0.37 1.4±0.19 

如表 7 所⽰，整个培养阶段，⽔稻不同部位（根、茎、叶、⽶、

⽪和壳）Me200Hg与对应的本底MeHg⽐值均没有明显差异，进⼀步

证实⽔稻不同部位甲基汞具有相似的来源（⼟壤）。在 30-60天期间，

⽔稻根部 Me200Hg 与对应的本底 MeHg ⽐值明显⾼于对应的根际⼟

壤，暗⽰新⽣成的甲基汞（Me200Hg）与⼟壤本底MeHg，具有更⾼的

⽣物可利⽤性，且更容易被⽔稻根部吸收。然⽽，在 90-110天期间，

⽔稻根部和茎部Me200Hg与对应的本底MeHg⽐值明显降低（相对于

30-60 天），且逐渐接近于对应的根际⼟壤，暗⽰随着时间的推移⼟

壤中的 Me200Hg 的⽣物可利⽤性有所降低，且接近⼟壤本底 MeHg。

除此之外，成熟⽔稻不同部位Me200Hg与对应的本底MeHg⽐值与对
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应的根际⼟壤⾮常接近（表 8），这进⼀步说明⼟壤是⽔稻体内甲基

汞的唯⼀来源。 
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第五章 结论 

5.1 结论 

本研究采⽤⼆因素（⼤⽓和⼟壤）⼆⽔平（⾼汞⼤⽓/⼟壤，低汞

⼤⽓/⼟壤）的析因设计⽅案，通过分析不同⽣长阶段⽔稻植株、⼤⽓

和⼟壤中⽆机汞和甲基汞的含量及分布特征，来揭⽰⼤⽓和⼟壤对⽔

稻富集⽆机汞和甲基汞的独⽴及交互影响。同时，采⽤单⼀富集稳定

汞同位素⽰踪技术，对⽔稻不同部位⽆机汞和甲基汞的来源进⾏解析。

研究结果表明，⽔稻不同部位⽆机汞同时来源于⼤⽓和⼟壤。其中，

⼟壤对⽔稻根部⽆机汞贡献最⼤，其次为茎、精⽶。相⽐之下，⼟壤

对⽔稻叶、⽶壳和⽶⽪部位⽆机汞的贡献⾮常⼩。⽔稻不同组织部位

（根、茎、叶、壳、精⽶和⽶⽪）甲基汞全部来源于⼟壤。⽔稻⽣长

期间，⽔稻体内（主要为茎部和叶部）存在明显的去甲基化作⽤；但

是，⽔稻体内并没有发⽣明显的甲基化作⽤。 

5.2 特⾊与创新之处 

解决稻⽶甲基汞污染问题，是我国汞污染区农业⽣态恢复亟需解

决的关键问题。然⽽，学术界对⽔稻体内汞的来源仍然认识不清，严

重制约了汞污染区农业⽣态重建的步伐。本研究以这⼀基础的但⾮常

重要的科学问题为出发点，对⽔稻不同部位⽆机汞和甲基汞的来源进

⾏解析，同时研究⼤⽓和⼟壤对⽔稻富集⽆机汞和甲基汞的独⽴及交

互影响。因此，选题既具有学术前沿性，同时又具有重要现实意义。
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测定⼿段和认识⽔平的局限是当前研究⽔稻和汞相互作⽤机制的瓶

颈，本项⽬采⽤单⼀富集稳定汞同位素⽰踪技术与析因设计⽅案相结

合的研究⼿段，是⽅法学上的⼀⼤创新点。 
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