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第 ３８ 卷第 ７ 期 ２０１９ 年 ７ 月

Ｖｏｌ． ３８， Ｎｏ． ７ Ｊｕｌｙ ２０１９

　 ２０１８ 年 ９ 月 ２３ 日收稿（Ｒｅｃｅｉｖｅｄ：Ｓｅｐｔｅｍｂｅｒ ２３， ２０１８）．

　 ∗国家自然科学基金 （４１７０３１３５，４１７７１０６２，４１５６３０１２）和贵州省科技厅项目（［２０１８］５８０５）资助．

Ｓｕｐｐｏｒｔｅｄ ｂｙ ｔｈｅ Ｎａｔｉｏｎａｌ Ｎａｔｕｒａｌ Ｓｃｉｅｎｃｅ Ｆｏｕｎｄａｔｉｏｎ ｏｆ Ｃｈｉｎａ （４１７０３１３５，４１７７１０６２，４１５６３０１２）ａｎｄ Ｓｃｉｅｎｃｅ ａｎｄ Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ Ｆｏｕｎｄａｔｉｏｎ ｏｆ

Ｇｕｉｚｈｏｕ Ｐｒｏｖｉｎｃｅ（［２０１８］５８０５） ．

　 ∗∗通讯联系人，Ｔｅｌ：１３６０８５１１０７８， Ｅ⁃ｍａｉｌ：ｑｉｕｈｕａ２００２＠ １２６．ｃｏｍ

Ｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇ ａｕｔｈｏｒ， Ｔｅｌ： １３６０８５１１０７８，Ｅ⁃ｍａｉｌ： ｑｉｕｈｕａ２００２＠ １２６．ｃｏｍ

ＤＯＩ：１０．７５２４ ／ ｊ．ｉｓｓｎ．０２５４⁃６１０８．２０１８０９２３０２
吴飞， 王训， 罗辑，等．青藏高原林线森林汞的空间分布格局及对大气环境汞污染的指示［Ｊ］ ．环境化学，２０１９，３８（７）：１６１９⁃１６２７．
ＷＵ Ｆｅｉ， ＷＡＮＧ Ｘｕｎ， ＬＵＯ Ｊｉ， ｅｔ ａｌ． Ｓｐａｔｉａｌ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｏｆ ｔｏｔａｌ ｍｅｒｃｕｒｙ ｉｎ ｔｉｍｂｅｒｌｉｎｅ ｆｏｒｅｓｔ ｏｆ ｔｉｂｅｔａｎ ｐｌａｔｅａｕ ｒｅｇｉｏｎｓ ａｎｄ ｉｔｓ ｉｍｐｌｉｃａｔｉｏｎｓ ｏｆ
ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃ ｍｅｒｃｕｒｙ ｐｏｌｌｕｔｉｏｎ［Ｊ］ ．Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ，２０１９，３８（７）：１６１９⁃１６２７．

青藏高原林线森林汞的空间分布格局及
对大气环境汞污染的指示∗

吴　 飞１　 王　 训２　 罗　 辑３　 李秋华１∗∗

（１． 贵州师范大学贵州省山地环境信息系统和生态环境保护重点实验室， 贵阳， ５５０００１；
２． 中国科学院地球化学研究所环境地球化学国家重点实验室， 贵阳， ５５００８２；

３． 中国科学院成都山地灾害与环境研究所山地灾害与地表过程重点实验室， 成都， ６１００４１）

摘　 要　 汞是引人关注的全球性污染物，偏远地区汞的源汇关系是当前研究的重点．由于其特殊的地理环境

与大面积在线监测的不便，青藏高原大气汞的污染特征尚不明确．本研究根据青藏高原季风的传播路径，设置

了云南⁃西藏与四川⁃西藏两条采样带，通过测定样带上林线森林各个组分的汞含量，来反演大气汞的污染状

况．研究结果表明，青藏高原林线区域的冷杉凋落物、树叶树皮与表层土壤的汞含量均表现为越靠近青藏高原

腹地，汞浓度越低．特别冷杉凋落物在云南与西藏、四川与西藏的交界区域汞浓度为 ６０—７０ ｎｇ·ｇ－１，而昌都地

区汞浓度仅为 ２０—３０ ｎｇ·ｇ－１ ．此外还发现，凋落物与表层土壤的总汞含量在空间分布上与经度正相关，与纬度

负相关．通过综合分析排放清单与大气环流资料，其原因可总结为：越靠近青藏高原腹地，局地源的汞排放与

大气环流输送的汞均显著减少，使得大气环境汞含量降低，进而导致植被与土壤汞含量相应下降．本研究表明

了凋落物中的总汞含量可作为大气环境汞污染的指示指标，证实了南亚、东南亚及我国的四川盆地与云贵高

原是青藏高原大气汞污染的潜在排放源．
关键词　 青藏高原， 大气汞污染， 季风传输， 凋落物汞， 土壤汞．

Ｓｐａｔｉａｌ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｏｆ ｔｏｔａｌ ｍｅｒｃｕｒｙ ｉｎ ｔｉｍｂｅｒｌｉｎｅ ｆｏｒｅｓｔ ｏｆ ｔｉｂｅｔａｎ
ｐｌａｔｅａｕ ｒｅｇｉｏｎｓ ａｎｄ ｉｔｓ ｉｍｐｌｉｃａｔｉｏｎｓ ｏｆ ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃ ｍｅｒｃｕｒｙ ｐｏｌｌｕｔｉｏｎ

ＷＵ Ｆｅｉ１ 　 　 ＷＡＮＧ Ｘｕｎ２ 　 　 ＬＵＯ Ｊｉ３ 　 　 ＬＩ Ｑｉｕｈｕａ１∗∗

（１． Ｋｅｙ Ｌａｂｏｒａｔｏｒｙ ｆｏｒ Ｉｎｆｏｒｍａｔｉｏｎ Ｓｙｓｔｅｍ ｏｆ Ｍｏｕｎｔａｉｎｏｕｓ Ａｒｅａ ａｎｄ Ｐｒｏｔｅｃｔｉｏｎ ｏｆ Ｅｃｏｌｏｇｉｃａｌ Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔ ｏｆ Ｇｕｉｚｈｏｕ Ｐｒｏｖｉｎｃｅ，
Ｇｕｉｚｈｏｕ Ｎｏｒｍａｌ Ｕｎｉｖｅｒｓｉｔｙ，Ｇｕｉｙａｎｇ，５５０００１，Ｃｈｉｎａ；　 ２． Ｓｔａｔｅ Ｋｅｙ Ｌａｂｏｒａｔｏｒｙ ｏｆ Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ Ｇｅｏｃｈｅｍｉｓｔｒｙ，Ｉｎｓｔｉｔｕｔｅ ｏｆ Ｇｅｏｃｈｅｍｉｓｔｒｙ，
Ｃｈｉｎｅｓｅ Ａｃａｄｅｍｙ ｏｆ Ｓｃｉｅｎｃｅｓ， Ｇｕｉｙａｎｇ，５５００８２，Ｃｈｉｎａ； 　 ３． Ｋｅｙ Ｌａｂｏｒａｔｏｒｙ ｏｆ Ｍｏｕｎｔａｉｎ Ｓｕｒｆａｃｅ Ｐｒｏｃｅｓｓｅｓ ａｎｄ Ｅｃｏｌｏｇｉｃａｌ Ｒｅｇｕｌａｔｉｏｎ，

Ｉｎｓｔｉｔｕｔｅ ｏｆ Ｍｏｕｎｔａｉｎ Ｈａｚａｒｄｓ ａｎｄ Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔ，Ｃｈｉｎｅｓｅ Ａｃａｄｅｍｙ ｏｆ Ｓｃｉｅｎｃｅｓ ＆ Ｍｉｎｉｓｔｒｙ ｏｆ Ｗａｔｅｒ Ｃｏｎｓｅｒｖａｎｃｙ， Ｃｈｅｎｇｄｕ， ６１００４１， Ｃｈｉｎａ）

Ａｂｓｔｒａｃｔ： Ｍｅｒｃｕｒｙ （Ｈｇ） ｉｓ ａ ｇｌｏｂａｌ ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃ ｐｏｌｌｕｔａｎｔ， ａｎｄ ｉｔｓ ｓｏｕｒｃｅ⁃ｓｉｎｋ ｒｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐｓ ｉｎ
ｒｅｍｏｔｅ ｒｅｇｉｏｎｓ ｉｓ ｔｈｅ ｈｏｔｐｏｔ ｃｕｒｒｅｎｔｌｙ． Ｄｕｅ ｔｏ ｔｈｅ ｓｐｅｃｉｆｉｃ ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔ ａｎｄ ｉｎｃｏｎｖｅｎｉｅｎｃｅ ｏｆ ｏｎ⁃ｌｉｎｅ
ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｓ， ｔｈｅ ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ ｏｆ ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃ Ｈｇ ｐｏｌｌｕｔｉｏｎ ｉｎ Ｔｉｂｅｔａｎ Ｐｌａｔｅａｕ （ＴＰ） ｓｔｉｌｌ ｒｅｍａｉｎｓ
ｕｎｃｌｅａｒ． Ｉｎ ｔｈｉｓ ｓｔｕｄｙ， ｔｗｏ ｓｅｒｉｅｓ ｏｆ ｓａｍｐｌｉｎｇ ｓｅｔｓ （Ｙｕｎｎａｎ⁃ Ｓｏｕｔｈｅａｓｔ ＴＰ， Ｓｉｃｈｕａｎ⁃Ｓｏｕｔｈｅａｓｔ ＴＰ）
ｗｅｒｅ ｓｅｔ ｔｏ ｅｘｐｌｏｒｅ ｓｕｃｈ ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃ Ｈｇ ｐｏｌｌｕｔｉｏｎ ｂｙ ｕｓｉｎｇ Ｈｇ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｉｎ ｌｉｔｔｅｒｆａｌｌ ａｎｄ ｉｎ
ｓｕｒｆａｃｅ ｓｏｉｌｓ． Ｔｈｅ ｒｅｓｕｌｔｓ ｓｈｏｗｅｄ ｔｈａｔ Ｈｇ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｉｎ ｌｉｔｔｅｒｆａｌｌ， ｆｏｌｉａｇｅ， ｂａｒｋ ａｎｄ ｓｕｒｆａｃｅ ｓｏｉｌｓ



hjh
x.r

cee
s.a

c.c
n

１６２０　 环　 　 境　 　 化　 　 学 ３８ 卷

ｄｅｃｒｅａｓｅｄ ｗｉｔｈ ｔｈｅ ｍｏｎｓｏｏｎ ｄｉｒｅｃｔｉｏｎ ｉｎｔｏ ＴＰ． Ｓｐｅｃｉｆｉｃａｌｌｙ， Ｈｇ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｉｎ ｌｉｔｔｅｒｆａｌｌ ｒａｎｇｅｄ
６０—７０ ｎｇ·ｇ－１ ｉｎ ｔｈｅ ｂｏｕｎｄａｒｙ ｒｅｇｉｏｎｓ ｏｆ Ｙｕｎｎａｎ⁃Ｔｉｂｅｔ ａｎｄ Ｓｉｃｈｕａｎ⁃Ｔｉｂｅｔ， ｗｈｉｌｅ ｒａｎｇｅｄ ２０—
３０ ｎｇ·ｇ－１ ｉｎ Ｃｈａｎｇｄｕ． Ｂａｓｅｄ ｏｎ ｔｈｅ Ｈｇ ｅｍｉｓｓｉｏｎ ｉｎｖｅｎｔｏｒｙ ａｎｄ ｔｈｅ ｍｅｔｅｏｒｏｌｏｇｉｃａｌ ｄａｔａ， ｗｅ
ｓｕｇｇｅｓｔｅｄ ｔｈａｔ ｆｕｒｔｈｅｒ ｉｎ ｂａｃｋ－ｌａｎｄ ｏｆ ＴＰ， ｔｈｅ ｌｏｃａｌ ａｎｔｈｒｏｐｏｇｅｎｉｃ ｅｍｉｓｓｉｏｎ ｄｒａｍａｔｉｃａｌｌｙ ｄｅｃｒｅａｓｅｄ，
ａｎｄ Ｈｇ ｔｒａｎｓｐｏｒｔａｔｉｏｎ ｂｙ ｇｅｎｅｒａｌ ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃ ｃｉｒｃｕｌａｔｉｏｎ ａｌｓｏ ｉｎｔｅｎｓｉｖｅｌｙ ｄｅｃｒｅａｓｅｄ， ｌｅａｄｉｎｇ ｔｏ
ｒｅｄｕｃｅ ｏｆ Ｈｇ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｉｎ ｖｅｇｅｔａｔｉｏｎ ａｎｄ ｓｕｒｆａｃｅ ｓｏｉｌ． Ｏｕｒ ｓｔｕｄｙ ｓｕｇｇｅｓｔｅｄ ｔｈａｔ ｔｈｅ ｌｉｔｔｅｒｆａｌｌ Ｈｇ
ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｆｒｏｍ Ａｂｉｅｓ ａｔ ｔｉｍｂｅｒｌｉｎｅ ｏｆ ＴＰ ｃａｎ ｂｅ ａｓ ｔｈｅ ｉｎｄｅｘ ｔｏ ｐｒｅｄｉｃｔ ｔｈｅ ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃ Ｈｇ
ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｉｎ ｒｅｍｏｔｅ ｒｅｇｉｏｎｓ， ａｎｄ ｖｅｒｉｆｉｅｄ ｔｈａｔ Ｓｏｕｔｈ Ａｓｉａ， Ｓｏｕｔｈｅａｓｔ Ａｓｉａ， Ｓｉｃｈｕａｎ Ｂａｓｉｎ ａｎｄ
Ｙｕｎｎａｎ⁃Ｇｕｉｚｈｏｕ Ｐｌａｔｅａｕ ｗｅｒｅ ｔｈｅ ｐｏｔｅｎｔｉａｌ ｒｅｇｉｏｎｓ ｆｏｒ Ｈｇ ｐｏｌｌｕｔｉｏｎ ｓｏｕｒｃｅｓ ｉｎ ＴＰ．
Ｋｅｙｗｏｒｄｓ： Ｔｉｂｅｔａｎ Ｐｌａｔｅａｕ， ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃ ｍｅｒｃｕｒｙ ｐｏｌｌｕｔｉｏｎ， ｍｏｎｓｏｏｎ ｔｒａｎｓｐｏｒｔ， ｍｅｒｃｕｒｙ
ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｉｎ ｌｉｔｔｅｒｆａｌｌ， ｍｅｒｃｕｒｙ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｉｎ ｓｕｒｆａｃｅ ｓｏｉｌ．

汞（Ｈｇ）是唯一主要以气相形式存在于大气环境中的重金属．大气中汞主要有 ３ 种形态： 气态元素

汞（ＧＥＭ，ｅｌｅｍｅｎｔａｌ ｇａｓｅｏｕｓ ｍｅｒｃｕｒｙ） 、活性气态汞（ＲＧＭ，ｒｅａｃｔｉｖｅ ｇａｓｅｏｕｓ ｍｅｒｃｕｒｙ）与颗粒态汞 （ＰＢＭ，
ｐａｒｔｉｃｕｌａｔｅ⁃ｂｏｕｎｄ ｍｅｒｃｕｒｙ） ［１］ ．其中，ＧＥＭ 所占大气总汞的比例大于 ９５％，且反应惰性大、干沉降速率低，
故 ＧＥＭ 在大气中的滞留时间一般为 ０．５ 至 １．５ 年左右［２⁃３］ ．ＲＧＭ 与 ＰＢＭ 极易以干湿沉降的方式从大气

环境中去除，因而在大气中的滞留时间为几天至数周［３⁃４］ ．正是由于特殊的生物地球化学性质，汞作为一

种可通过大气进行长距离跨国界传输的全球污染物的概念，已经被国内外学者普遍接受．
当前对于偏远地区的汞污染状况认识尚不十分清楚．青藏高原，被称为“世界屋脊”或“第三极”，由

于其独特的地形与气候环境，是亚洲地区生态安全的重要屏障．青藏高原平均海拔达到 ４０００ ｍ 左右，大
部分地区人烟稀少，相应的局地人为污染较少，但是青藏高原毗邻南亚、东亚、中亚、西亚等大气污染严

重的泛第三极国家．在大气环流的作用下，汞可通过长距离跨国传输，并沉降到青藏高原区域，给其生态

环境造成不可忽视的安全风险［５⁃６］ ．
青藏高原自然环境恶劣，山峦起伏，使得大面积在线监测大气汞的浓度变得不现实．寻找一种高效

简便的替代方法十分关键．大量的汞同位素技术及在线通量监测研究已表明叶片中的汞主要来源于叶

片气孔通过呼吸作用吸收大气环境中的汞，而不是通过根吸收土壤环境中的汞传递至叶片［７⁃９］ ．汞随叶

片的衰老凋落进入土壤表层，凋落物腐烂分解后， 大部分汞随之固定在土壤环境中［１０⁃１２］ ．因而在空间分

布上，植物体样品与大气环境中的汞含量具有正相关关系，可作为“大气汞的被动采样器”来指示大气

环境中汞的污染程度．
本研究根据青藏高原东亚及西南季风传播的特点，设置了 ２ 条样地带，共 １３ 个林线森林站点，旨在

通过林线森林树叶、树皮、凋落物及土壤总汞浓度来解析藏东南地区大气汞的污染特征及对汞污染来源

的问题加以讨论．

１　 材料与方法（Ｍａｔｅｒｉａｌｓ ａｎｄ ｍｅｔｈｏｄｓ）

１．１　 研究地点与采样方法

表 １ 描述了了采样地点的基本地理概貌与环境因素．本研究根据季风的传播特点 （如图 １），设置了

从四川（青藏高原东部边缘）到西藏昌都地区（Ｂ⁃Ｂ６）和云南到西藏昌都地区（Ａ⁃Ａ５）的两条样地带．在
每条样地带上，采集了林线森林的冷杉树叶、树皮、新鲜冷杉凋落物、０—５ ｃｍ 有机层土壤（Ｏ 层）及

１００ ｃｍ处 Ｃ 层土壤样品．其中，林线指的是山地地区适应高大乔木生长的最高海拔的分界线，高于林线，
就不再有森林分布，取而代之的是灌木、高山草甸或苔原地带．样品采集时，在每一个采样点设置 ３ 个

１０ ｍ×１０ ｍ 的样方，每个样品按照“蛇形”采集设置 ９ 个采样点，采集 ０—５ ｃｍ 有机层土样、１００ ｃｍ 处土

壤与新鲜凋落物、树皮与树叶样品，然后各自混合成 １ 个样品，装入自封袋内．样品采集后，土壤在黑暗、
通风的环境下阴干；植物样品置于烘箱中，６０ ℃温度下烘干至恒重．
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表 １　 采样点的基本信息及周边环境信息

Ｔａｂｌｅ １　 Ｄｅｓｃｒｉｐｔｉｏｎ ｏｆ ｓａｍｐｌｉｎｇ ｓｉｔｅｓ

采样点
Ｓａｍｐｌｉｎｇ

ｓｉｔｅｓ

日期
Ｄａｔｅ

经度
Ｌｏｎｇｉｔｕｄｅ

纬度
Ｌａｔｉｔｕｄｅ

海拔
Ａｌｔｉｔｕｄｅ ／ ｍ

地形地貌
Ｔｅｒｒａｉｎ ａｎｄ
ｌａｎｄｆｏｒｍ

植被类型
Ｖｅｇｅｔａｔｉｏｎ

ｆｏｒｍ

人类活动类型
Ｈｕｍａｎ

ａｃｔｉｖｉｔｙ ｔｙｐｅ

人类活动
影响程度

Ｈｕｍａｎ ａｃｔｉｖｉｔｙ
ｉｎｆｌｕｅｎｃｅ

Ａ ２０１２．７．１１ ９４．２６９５１ ３１．２３００９ ４０９１ 山地 暖温性针叶林 放牧 轻

Ａ１ ２０１２．７．１６ ９５．７８３５５ ３０．５５１２９ ４２２６ 山地 寒温性针叶林 伐林 轻

Ａ２ ２０１１．８．１８ ９７．６３７５３ ３０．３３９１８ ３８７８ 高原 寒温性针叶林 围护 轻

Ａ３ ２０１２．７．２４ ９８．４５５５４ ２９．６９５４ ３８５８ 山地 寒温性针叶林 伐林 中

Ａ４ ２０１２．７．２５ ９８．６８８１３ ２９．２３８３７ ４０７６ 山地 寒温性针叶林 伐林 中

Ａ５ ２０１２．７．２８ ９８．９８７７６ ２８．４０５９９ ４１４０ 山地 寒温性针叶林 伐林 中

Ｂ ２０１１．７．１０ ９６．５１４ ３１．５５７７８ ４３３９ 高原 暖性针叶林 伐林，放牧 中

Ｂ１ ２０１１．８．０９ ９６．５１７６ ３１．３６９７３ ３９０５ 高原 寒温性针叶林 伐林，旅游 轻

Ｂ２ ２０１１．８．０７ ９６．９４７１７ ３１．１９８４２ ３３７８ 高原 寒温性针叶林 伐林 轻

Ｂ３ ２０１２．７．０５ ９７．５３６３ ３１．２７８６ ３９８６ 山地 寒温性针叶林 放牧 轻

Ｂ４ ２０１１．８．１４ ９８．４８８９ ３１．４２６８ ３１５６ 高原 温带针阔叶混交林 围护 轻

Ｂ５ ２０１１．８．１２ ９８．５９７４７ ３０．８０００２ ４０６２ 高原 寒温性针叶林 伐林 中

Ｂ６ ２０１１．８．１５ １０１．２７９５ ３０．０４４７５ ３３３２ 山地 寒温性针叶林 伐林 轻

　 　 注：“人类活动影响程度”是根据人为活动（如放牧、伐木等）遗留的痕迹，进行的初步判断．
Ｎｏｔｅ： ｔｈｅ ｉｍｐａｃｔ ｏｆ ａｎｔｈｒｏｐｏｇｅｎｉｃ ａｃｔｉｖｉｔｉｅｓ ｂａｓｉｎｇ ｏｎ ｔｈｅ ｒｅｃｏｒｄｓ ｏｆ ｆｏｏｔｐｒｉｎｔ ｆｒｏｍ ｈｕｍａｎ ａｃｔｉｖｉｔｉｅｓ．

图 １　 本研究采样点的空间分布

Ｆｉｇ．１　 Ｄｅｓｃｒｉｐｔｉｏｎ ｏｆ ｓａｍｐｌｉｎｇ ｓｉｔｅｓ

１．２　 样品的处理与检测

植物样品的处理通过粉碎机粉碎后过 ４０ 目筛，筛摇 １ ｍｉｎ 后装入自封袋内待测．每次样品粉碎前需
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１６２２　 环　 　 境　 　 化　 　 学 ３８ 卷

对粉碎机和 ４０ 目筛用酒精进行清洗干净并用纸巾擦干后再进行下一个样品的粉碎，以防止样品的交叉

污染．土壤样品通过研钵进行研磨 ５ ｍｉｎ 后过 ２００ 目筛，筛摇 １ ｍｉｎ，同一样品重复上述操作 ５ 次后，装于

自封袋内待测．同样，每次样品研磨前，需对研钵和 ２００ 目筛用酒精进行清洗并用纸巾擦干后再进行样

品的研磨．
汞浓度的检测采用的是俄罗斯 Ｌｕｍｅｘ 公司的 ＲＡ⁃９１５＋塞曼效应汞自动分析仪及配套的 ＰＹＲＯ⁃９１５

型热解炉，该方法的检出限为 １ ｎｇ·ｇ－１ ．测定时植物样品采用 ＧＢＷ１００２０（ＧＳＢ⁃１１）柑橘叶标准物质进行

质量控制，土壤样品采用 ＧＢＷ０７４０５（ＧＳＳ⁃５）土壤标准物质进行质量控制，称取每个样品 ０．２±０．０５ ｇ 进

行测定．每个样品测两次，平行测定的两次数据的标准偏差应小于 ５％．如果相差大于 ５％就需要测一次

空白后再测一次标准物质看标准物质是否在给定值的±１０％左右．若不在该范围内，则重复上述操作直

至达到要求为止．如果仪器稳定，则每隔 １０ 个样品测 １ 个标样，并记录数据．凋落物与土壤总 Ｎ、总 Ｃ 与

总 Ｓ 采用 Ｅｌｅｍｅｎｔａｒ Ｖａｒｉｏ Ｍａｃｒｏ Ｃｕｂｅ Ｃ、Ｎ 及 Ｓ 测定仪测定 （德国， 检测下限 ≤ １０ μｇ·ｇ－１）．
１．３　 后向云团轨迹预估潜在的污染区域

采用美国 ＮＯＡＡ 的 ＨＹＳＬＰＩＴ ４ 模型获得两个样地带的气团轨迹．气象场输入数据为 １°分辨率的

ＧＤＡＳ 全球再分析数据．考虑到大气环流具有一定的稳定性，相近年际间不会出现较大波动，本研究分析

了每个采样点 ２０１５⁃０１⁃０１ ００：００ 至 ２０１５⁃１２⁃３１ １８：００ 期间的所有后向 １２０ ｈ 的气团轨迹，近似代替

２０１１—２０１２ 年的气团轨迹．考虑到 ＧＤＡＳ 全球再分析数据的时间分辨率为 ６ ｈ（每天 ００：００、０６：００、
１２：００、１８：００；ＧＴＭ 时间），因而所有后向气团轨迹的也相应为 ６ ｈ 的时间分辨率．本研究共获得 １８９８０
条后向气团轨迹，并分别将两个采样带上得到的所有的轨迹点整合，得到两个样地带相应的后向气团轨

迹分布图．根据获得的后向气团轨迹，可以预估潜在的污染源．其基本原理如下：将所有气团轨迹经过的

区域划为 ０．２５°的网格，统计每一个网格内轨迹点的数目；数目越大表示气团轨迹经过该区域的频率也

越高，因而该区域是污染源的几率也就越大．

２　 结果与讨论（Ｒｅｓｕｌｔｓ ａｎｄ Ｄｉｓｃｕｓｓｉｏｎ）

２．１　 林线森林各组分的总汞浓度分布特征

由图 ２ 可知，云南⁃昌都样地带 Ｏ 层土壤的总汞浓度值的变化范围为 ２８—１７６ ｎｇ·ｇ－１（平均值为 ７３±
４６ ｎｇ·ｇ－１），而凋落物中总汞的浓度值的变化范围为 ２２—６０ ｎｇ·ｇ－１（平均值为 ４５±１７ ｎｇ·ｇ－１）．其中 Ｏ 层

土壤和凋落物的总汞浓度最低值都出现在 Ａ 点，相应的浓度值分别为 ２８±３ ｎｇ·ｇ－１与 ２２±４ ｎｇ·ｇ－１；而最

高值出现在 Ａ５ 和 Ａ４，相应的浓度值分别为 １７６±２７ ｎｇ·ｇ－１与 ６２±７ ｎｇ·ｇ－１ ．Ａ—Ａ５ 的 Ｏ 层土壤与 Ａ⁃Ａ５
凋落物（除 Ａ４ 点外）的总汞浓度均呈现为逐渐递增的趋势．其中土壤中 Ａ５ 点的总汞浓度是 Ａ 点的

６．３ 倍；凋落物中 Ａ５ 点的总汞浓度是 Ａ 点的 ２．７ 倍．由图 ２ 可知，四川⁃昌都样地带 Ｏ 层土壤的总汞浓度

值的变化范围为 ２８—１３６ ｎｇ·ｇ－１（平均值 ８３±３３ ｎｇ·ｇ－１），凋落物中总汞的浓度值的变化范围为 ２１—
７０ ｎｇ·ｇ－１ （平均值为 ４３ ±１６ ｎｇ·ｇ－１）．Ｏ 层土壤和凋落物的最低值均出现在 Ｂ 点，相应的浓度值分别为

２８±７ ｎｇ·ｇ－１与 ２１±５ ｎｇ·ｇ－１；而最高值均出现在 Ｂ６ 点，相对应的浓度值分别为 １３６±１７ ｎｇ·ｇ－１与 ７０±
５ ｎｇ·ｇ－１ ．与云南－昌都样地带类似，Ｂ—Ｂ６ 的 Ｏ 层土壤与凋落物的总汞浓度也呈现为逐渐递增的趋势．
其中土壤中 Ｂ６ 点的总汞浓度是 Ｂ 点的 ４．９ 倍；凋落物中 Ｂ６ 点的总汞浓度是 Ｂ 点的 ３．２ 倍．

由图 ２ 不难发现，Ｏ 层土壤样品汞浓度显著高于 Ｃ 层土壤的值 （Ｐ ＜ ０．０５， Ｔ⁃检验），部分样点（如
Ａ５ 与 Ｂ６）Ｏ 层土壤汞浓度可比 Ｃ 层高 ５—７ 倍．这说明汞在 Ｏ 层土壤存在明显的富集，即 Ｏ 层土壤中有

显著的大气汞沉降来源．植物体样品中，凋落物汞浓度 ＞ 新鲜树叶汞浓度 ＞ 树皮汞浓度 （Ｐ ＜ ０．０５，
Ｔ⁃检验）．叶片样品中汞的浓度与其在大气环境中暴露时间正相关［７⁃９］，因而就不难理解汞在凋落物中的

浓度显著大于还处于生长阶段的新鲜树叶的浓度．另外，叶片凋落前，还存在营养元素再迁移，而汞等重

金属由于叶片质量减轻而可导致浓度进一步升高［７⁃９］ ．汞与其他重金属不同的是，大气汞主要通过叶片

气孔进入植物体内，由上至下向植物根部传输［７⁃９］ ．虽然树皮表面粗糙的多孔结构也能吸收部分大气汞，
但植被叶片吸收大气汞的强度远胜于树皮［８］，故树皮中的汞浓度要低于叶片的值．值得注意的是，由于

新鲜叶片无法明显区分叶片年龄，树皮与新鲜叶片样品的汞浓度较低且空间分布也不如凋落物汞浓度
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明显，因而凋落物样品汞含量是本研究中指示大气汞污染程度最佳指标．
Ｃ 层土壤汞浓度与林线森林其他组分的浓度值均没有明显的相关性．两个样地带，除 Ｂ２、Ａ４ 与 Ａ５

样点 Ｃ 层土壤汞的浓度在 ４０—５５ ｎｇ·ｇ－１以外，其他样点的浓度值均在 ２０ ｎｇ·ｇ－１以下，且没有明显的空

间差异．Ｏ 层土壤汞浓度与凋落物汞浓度、树叶汞浓度及树皮汞浓度存在显著的正相关，其相关系数 ｒ 值
的范围为 ０．５７ 至 ０．８９ （Ｐ ＜ ０．０５， ｔ 检验）．因而本研究以 Ｏ 层土壤与凋落物的汞浓度为例进行空间分布

特征分析说明．

图 ２　 Ａ⁃Ａ５ 和 Ｂ⁃Ｂ６ 样地带土壤与凋落物中的总汞浓度分布特征

Ｆｉｇ．２　 Ｔｈｅ ｍｅｒｃｕｒｙ ｓｐａｔｉａｌ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｉｎ ｓｕｒｆａｃｅ ｓｏｉｌ ｏｆ Ａ⁃Ａ５ ｓｉｔｅｓ ａｎｄ Ｂ⁃ Ｂ６ ｓｉｔｅｓ

２．２　 本研究与其他地区的研究结果对比

鉴于凋落物与 Ｏ 层土壤汞浓度在全球森林系统进行了广泛的研究，表 ２ 重点比较了本研究与其他

地区的研究结果．从对比数据可知，本研究凋落物的汞浓度值与前人在青藏高原其他森林站点 （ ｔ－ｔｅｓｔ，
Ｐ＝ ０．６７）及欧洲、北美针叶林站点的报道值相近（Ｐ ＝ ０．４９），但显著低于中国汞污染较为明显的森林站

点的报道值 （Ｐ＜０．０５）．Ｏ 层土壤汞浓度与青藏高原其他森林站点表层土壤的测定值相近 （Ｐ＝ ０．６５），但
显著低于中国汞污染较为明显的森林站点 （Ｐ＜０．０５） 及欧洲、北美针叶林站点的值 （Ｐ＜０．０５）．需要说

明的是，本研究的采样点均为成熟的森林林地，因此表层土壤观测到的低汞浓度可能与青藏高原较低的

大气汞沉降相关．例如，Ｇｏｎｇ 等［５］报道西藏冷杉凋落物的年均汞沉降为 ９．２ μｇ·（ｍ２·ａ－１） －１，而中国其他

区域、欧洲与北美站点的凋落物汞沉降比其高出 ２—１０ 倍［１３⁃２０］ ．对湿沉降而言，Ｈｕａｎｇ 等［２９］ 研究的表明

青藏高原的湿沉降为 ３．９ μｇ·（ｍ－２·ａ－１） －１，比中纬度低海拔区域的湿沉降低 ２—５ 倍［３０⁃３３］；对干沉降而

言，Ｚｈａｎｇ 等［３４］通过雪中汞浓度推断的中国西部的干沉降范围为 ０．７４—７．８９ μｇ·（ｍ２·ａ－１） －１ ．

表 ２　 本研究凋落物及表层土壤汞浓度与其他地区结果比较（ｎｇ·ｇ－１）
Ｔａｂｌｅ ２　 Ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎ ｏｆ ｍｅｒｃｕｒｙ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｉｎ ｌｉｔｔｅｒｆａｌｌ ａｎｄ ｓｕｒｆａｃｅ ｓｏｉｌ ｂｅｔｗｅｅｎ ｔｈｉｓ

ｓｔｕｄｙ ａｎｄ ｅａｒｌｉｅｒ ｒｅｐｏｒｔｅｄ ｖａｌｕｅｓ（ｎｇ·ｇ－１）

凋落物
Ｌｉｔｔｅｒ

均值
Ｍｅａｎ ｖａｌｕｅ

标准差
Ｓｔａｎｄａｒｄ
ｄｅｖｉａｔｉｏｎ

最小值
Ｍｉｎｉｍｕｍ

最大值
Ｍａｘｉｍｕｍ

站点数
Ｎｕｍｂｅｒ ｏｆ ｓｉｔｅｓ

本研究 ３５ １６ １５ ８１ １１
青藏高原其他地区［５，２３⁃２４，２８⁃３０］ ４８ ２１ ３６ ７５ ８５
中国其他森林地区［１５⁃１７，２５］ ８３ １６ ４７ １３５ ７
北美与欧洲［１０，１３⁃１４，１８⁃２２，２６⁃２７，３１⁃３３］ ４７ １４ ２８ ７０ １０

表层土壤
Ｔｏｐｓｏｉｌ

均值
Ｍｅａｎ ｖａｌｕｅ

标准差
Ｓｔａｎｄａｒｄ
ｄｅｖｉａｔｉｏｎ

最小值
Ｍｉｎｉｍｕｍ

最大值
Ｍａｘｉｍｕｍ

站点数
Ｎｕｍｂｅｒ
ｏｆ ｓｉｔｅｓ

本研究 ７０ ３７ ２７ １８７ ２１
青藏高原其他地区［５，２３⁃２４，２８⁃３０］ ８５ ３９ ５９ １８５ ８５
中国其他森林地区［１５⁃１７，２５］ １３５ ６５ ４４ ２２４ １６
北美与欧洲［１０，１３⁃１４，１８⁃２２，２６⁃２７，３１⁃３３］ ２３０ ５７ １２６ ４２０ １９
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２．３　 凋落物、土壤的总汞浓度与总碳、总氮的相关关系分析

两个样地带间土壤与凋落物的总汞含量均无明显差异（Ｐ＞ ０．０５）．此外，本研究中还观测到，凋落物

中的总汞浓度与土壤的总氮含量显著正相关 （Ｒ２ ＝ ０．７８，Ｐ ＜ ０．０１）；其次，土壤中的总汞含量与土壤总

碳、总硫显著正相关 （Ｒ２ ＝ ０．５２ 与 Ｒ２ ＝ ０．２７，Ｐ ＜ ０．０５）．另外，图 ３ 明新鲜叶片中 Ｈｇ ／ Ｃ 值最低而 Ｃ ／ Ｎ 与

Ｃ ／ Ｓ 值的最大；Ｃ 层土壤中 Ｈｇ ／ Ｃ 值最高而 Ｃ ／ Ｎ 与 Ｃ ／ Ｓ 值的最小．即 ｌｇ （Ｈｇ ／ Ｃ）值随着 ｌｇ （ Ｃ ／ Ｎ）与

ｌｇ（Ｃ ／ Ｓ）值的逐渐降低而升高．
Ｏ 层土壤的碳主要来源于凋落物的降解成土过程，能表征凋落物输入的强度［３１］ ．土壤总汞浓度与土

壤总碳、凋落物总汞浓度的显著正相关性，均表明表层土壤汞的空间分布与凋落物汞的输入紧密相关．
即森林叶片吸收大气中的汞，叶片经脱落形成凋落物，进而大部分汞被固定在土壤表层，凋落物汞输入

是土壤中汞的重要来源． Ｃ ／ Ｎ 与 Ｃ ／ Ｓ 可作为森林生态系统碳 “老化”的时间指标，二者均沿叶片、凋落

物、Ｏ 层土壤至 Ｃ 层土壤递减．这是因为碳在森林系统的矿化速率，显著高于氮与硫所致［３２］ ．如图 ３ 所

示，ｌｇ（Ｃ ／ Ｎ）与 ｌｇ（Ｃ ／ Ｓ）递减的过程中，ｌｇ（Ｈｇ ／ Ｃ）值线性随土壤深度呈线性上升．这说明有机物中碳与硫

矿化时，汞逐步向土壤剖面中已老化或难于降解的碳中累积，特别是更多地与有机物中 Ｓ 的结合，致使

Ｈｇ—Ｓ—键的不断聚合，最终有可能形成 ＨｇＳ 的纳米颗粒［３２⁃３３］ ．这也使得整个土壤剖面中汞的活性越来

越低，Ｃ 层土壤的汞具有极强的化学惰性．先前的研究结果也表明表层土壤新近沉降汞的生物地球化学

活性远大于土壤剖面深层的“老”汞的活性［１５⁃１９］ ．
值得注意的是，凋落物的总汞浓度与总氮含量显著正相关．先前的研究表明，决定凋落物中的总氮

含量因素包括植被类型差异、影响植被生长的环境因素（如大气降雨与温度）及环境的总氮含量等［３５⁃３６］ ．
本研究均以冷杉凋落物为研究对象，采样点的海拔、大气降雨、温度均相近，且这些因子与总汞、总氮的

含量均无显著相关关系（Ｐ＞０．０５）．因而可以肯定，总汞与总氮浓度的空间梯度差异不是由植被与地形等

相关因素引起的，而主要是由其大气环境中的浓度空间差异所导致的．

图 ３　 样品总汞浓度与 Ｃ ／ Ｎ 及 Ｃ ／ Ｓ 的相关关系

Ｆｉｇ．３　 Ｈｇ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｖｅｒｓｕｓ Ｃ ／ Ｎ ａｎｄ Ｃ ／ Ｓ ｉｎ ａｌｌ ｓａｍｐｌｅｓ

２．４　 采样区大气汞来源分析

由图 ４ 可知，本研究中 ２ 条样地带气团来源的情况．云南⁃昌都样地带的气团来源冬季表现为西风绕

青藏高原的南支（经过南亚、东南亚等区域），夏季表现为西南季风．而四川⁃昌都样地带冬季同样受西风

绕青藏高原的南支的影响最为显著，夏季则是西南季风与东亚季风的叠加．因此，云南⁃昌都样地带更容

易受到我国云贵、东南亚及南亚区域的汞排放影响；而四川⁃昌都样地还会受到四川盆地的排放影响．
由图 ５ 可知，青藏高原林线森林凋落物与 Ｏ 层土壤中的汞浓度与经度显著正相关，与纬度显著负相

关 （Ｐ ＜ ０．０１）．因而，可进一步根据样点的空间位置预测整个青藏高原林线森林凋落物与 Ｏ 层土壤中的

汞的空间格局分布：
ＨｇＬ＝ －１９．２４ Ｌａｔ＋１．５７７ Ｌｏｎ＋０．１５９８ Ｌｏｎ × Ｌａｔ， Ｒ２ ＝ ０．７９ （１）
ＨｇＯ＝－３６．７４ Ｌａｔ＋８．１９７ Ｌｏｎ＋０．１３３９ Ｌｏｎ × Ｌａｔ， Ｒ２ ＝ ０．８６ （２）

其中， ＨｇＬ 表示凋落物总汞浓度，ＨｇＯ 表示 ０—５ ｃｍ 有机层土壤总汞浓度，Ｌａｔ 表示坐标纬度，Ｌｏｎ 表示
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　 ７ 期 吴飞等：青藏高原林线森林汞的空间分布格局及对大气环境汞污染的指示 １６２５　

坐标经度．进一步结合采样点周边环境及季风方向（图 ４—５），分析青藏高原大气汞污染的原因可能有

以下两个方面：
一是受到采样点周边人为活动的影响．越往青藏高原腹地行进，人口的分布越来越少，即人为活动

造成的局地汞的排放就越少［５］ ．根据采样点的空间分布可知，在人为活动密集地带采集的样品的总汞浓

度要远远大于没有明显人为活动影响地带采集的样品浓度 （比如凋落物总汞浓度：Ａ５＞Ａ 与 Ｂ６＞Ｂ）．众
所周知，人的生产生活以及重金属的开采、冶炼等都有可能带来汞的污染，如汞矿区周边的生态系统［３７］以

及城郊内的土壤、大气与植被都具有异常较高浓度的汞含量［３８］ ．我国人为源汞排放的清单表明东部发达地

区人为源汞的排放可达 ２０—６５ ｋｇ·ｋｍ－２·ａ－１，而青藏高原地区人为源汞的排放在 ０．１—０．５ ｋｇ·ｋｍ－２·ａ－１ ［３９］ ．
Ｙｉｎ 等［４０］的研究表明青藏高原大气单质汞浓度在 ０．２３—３．１４ ｎｇ·ｍ－３， 而上海与南京等发达地区大气单

质汞浓度与之相比高 ２—５ 倍．

图 ４　 （ａ）Ａ⁃Ａ５ 样地带气团的轨迹分布；（ｂ）Ｂ⁃Ｂ６ 样地带的轨迹分布

图中色阶颜色变化相对应每个网格点轨迹点的对数值

Ｆｉｇ．４　 （ａ） Ｔｈｅ ｔｒａｊｅｃｔｏｒｙ ａｎａｌｙｓｉｓ ｆｏｒ Ａ⁃Ａ５， （ｂ） Ｔｈｅ ｔｒａｊｅｃｔｏｒｙ ａｎａｌｙｓｉｓ ｆｏｒ Ｂ⁃Ｂ６
Ｔｈｅ ｃｏｌｏｕｒ ｂａｒ ｉｎ ｓｕｂｐｌｏｔ ｍｅａｎｓ ｔｈｅ ｌｏｇａｒｉｔｈｍ ｏｆ ｅｎｄｐｏｉｎｔ ｉｎ ｅａｃｈ ｇｒｉｄ ｃｅｌｌ

图 ５　 （ａ）凋落物汞浓度与空间位置关系；（ｂ） Ｏ 层土壤汞浓度与空间位置关系

Ｆｉｇ．５　 （ａ） Ｈｇ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｉｎ ｌｉｔｔｅｒ ｖｅｒｓｕｓ ｔｈｅ ｌｏｃａｔｉｏｎ， （ｂ） Ｈｇ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｉｎ Ｏ⁃ｓｏｉｌ ｖｅｒｓｕｓ ｔｈｅ ｌｏｃａｔｉｏｎ

二是受到大气环流输送与地形的影响．南亚、东南亚国家与我国的云贵高原及四川盆地近年来工业

迅速发展，随之而来的就是严重的环境问题．在冬季的西风绕流与夏季的西南季风、东亚季风的影响下，
上述区域向大气排放的汞可随季风的长距离输送传输到青藏高原地带［５⁃６］ ．因而越靠近上述污染源的采

样点，其相对应的土壤与凋落物等植被样品的总汞含量也就越高．Ｚｈａｎｇ 等［４１］与 Ｙｉｎ 等［４０］在香格里拉与

纳木错的大气汞观测研究，均进一步证实了夏季青藏高原东部较高的大气汞浓度水平，与西南季风的长

程输送活动强度相关．另外，青藏高原的地形屏障也可能是影响大气汞长距离传输的重要因素．例如

Ｂｉｎｇ 等［４２］的研究表明青藏高原东部的贡嘎山，其高大的山体能屏障大气颗粒中镉与铅的传输，使其在

迎风坡土壤与苔藓中的镉与铅浓度最高．对于汞，目前尚无明确的研究结果佐证高原与山体的屏障作

用，因而需要进一步的实验予以验证．
综上所述，越往青藏高原腹地，人为源活动的强度与大气环流输送的能力均显著下降，这是林线森

林各组分中汞的浓度明显降低的主因．Ｇｏｎｇ 等［５］ 也发现越靠近中国内陆，青藏高原冷杉叶片中的总汞
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浓度越高，并推测是靠近内陆区域具有较高的人为源排放所致．相比于 Ｇｏｎｇ 等［５］的研究，本研究还证实

了，沿着西南季风的方向，如云南⁃昌都样地带凋落物与表层土壤中的总汞浓度均表现为逐渐递减的趋

势．即南亚与东南亚也是青藏高原大气汞污染的潜在排放源．

３　 结论（Ｃｏｎｃｌｕｓｉｏｎ）

（１）沿着季风传播的方向，越靠近青藏高原腹地，林线森林土壤、凋落物、树皮等植物体样品的汞浓

度越低．这主要反映了局地人为活动的汞排放与大气环流输送的共同作用．
（２）本研究证实了南亚、东南亚及我国的四川盆地与云贵高原是青藏高原大气汞污染的潜在来源．
（３）揭示了偏远地区同等自然环境下单一树种的凋落物中的总汞含量，可作为大气环境汞污染的

指示指标．

致谢：感谢张福栋在处理样品时的大力协助．
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