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摘  要：稻米对甲基汞的累积危害居民身体健康。本文通过施用厌氧腐熟有机肥的盆栽试验，探讨有机肥施用

对水稻中汞-甲基汞累积的影响。结果表明，有机肥施用水稻土中甲基汞含量显著增加，对照(10.43 µg/kg)<1% 豆饼粉

肥(16.80 µg/kg)<1% 鱼粉肥(24.10 µg/kg)<2% 豆饼粉肥(33.53 µg/kg)<2% 鱼粉肥(38.46 µg/kg)，可能是施加有机肥后，

增加了土壤微生物数量，提高了酶活性，导致水稻土中甲基汞含量增加。有机肥施用后，水稻不同部位总汞累积差异

显著，根部最高(2 812.83 µg/kg)，其次是糙米(336.78 µg/kg)和茎叶(300.44 µg/kg)。有机肥施用后，水稻不同部位累积

甲基汞的能力不同，表现为糙米(180.06 µg/kg)>根(59.71 µg/kg)>茎叶(38.97 µg/kg)。不同有机肥的施用均增加籽粒中甲

基汞的含量，与对照相比，各处理增加量表现为 1% 豆饼粉肥(16.1%)< 1% 鱼粉肥(19.3%)<2% 豆饼粉肥(41.5%)<2% 

鱼粉肥(57.9%)。同时稻米中甲基汞含量与水稻土中甲基汞含量呈正相关关系。有机肥施用增加汞污染土壤水稻中汞与

甲基汞累积，其可为合理施肥提供科学依据和理论指导。 
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汞在环境中分布广泛，具有生物富集和生物放大

等特性，呈现不同的赋存形态，其中甲基汞具有神经

毒性。由于水生食物链中甲基汞易于生物放大，尤其

是食物链顶端鱼类[1-2]，因此通常情况下水产品，如

鱼和贝壳等被看作是甲基汞重要的污染暴露途径。而

在汞污染土壤环境中，农作物如稻米会累积甲基汞而

严重影响农产品质量安全，可能对诸如我国贵州矿区

以大米为主食的居民身体健康造成危害，如诱发胎儿

神经发育缺陷[3-6]。调查研究显示，汞矿区农产品中

总汞含量达到 260 µg/kg，可食部分超过国家标准 20 

µg/kg；由于水稻生长在淹水和厌氧环境中，稻米对

水稻土中甲基汞的生物累积含量也比较高，平均含量

为 4.2 ~ 18 µg/kg，如清镇稻米的甲基汞含量甚至达

到 41.4 µg/kg，严重威胁人体健康[7-9]。虽然甲基汞在

稻米中含量通常比鱼类低 10倍[3, 4, 9-10]，但稻米是亚洲

和其他一些地区的主要粮食作物(2012年，全球水稻种

植总量为 1.63亿 hm2)，全球大米产量为 7.29亿 t，其

中 90% 在亚洲生产(FAO，2013)，基于汞污染水稻土

种植的水稻，其甲基汞摄入量可能与鱼类相当。 

水稻土长期淹水缺氧环境为微生物汞甲基化提

供条件，其中汞甲基化受微生物(如硫还原菌和产甲

烷菌等)、有机质和硫等影响，并且半胱氨酸影响甲

基汞向稻米转运[11]。有机肥能够改良土壤结构，肥效

长，并且有机质矿化分解过程中形成许多可溶性巯基

化合物，进而与汞发生络合，影响无机汞生物有效性。

有研究报道，汞的络合作用能够降低无机汞的生物有

效性[12]，从而减少微生物汞甲基化过程[13-15]；但也有

相反报道，当汞与可溶性小分子量巯基化合物(如半

胱氨酸)络合时，显著提高无机汞的吸收和汞甲基化

能力[16-17]。 

近年来，由于稻米中大量甲基汞累积，受汞污染

的农田土壤成为汞研究的一个新热点[18]。然而，有

机肥施用影响水稻土中汞的形态转化和生物有效性，

特别是厌氧腐熟有机肥含有大量还原性硫对土壤中
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汞甲基化影响的研究鲜有报道。以及前期研究表明，

可溶性有机质在汞生物地球化学循环过程中扮演着

重要角色[19]。本研究主要是探讨节水灌溉自然落干、

选用厌氧腐熟豆饼粉肥与鱼粉肥对土壤中汞形态转

化以及对水稻不同部位总汞和甲基汞累积的影响，为

合理施肥提供科学依据和理论指导。 

1  材料与方法 

1.1  有机肥选用 

有机肥选用活性硫含量较高的豆饼粉和鱼粉，其

中豆饼粉质量组成：蛋白质 45%，脂 0.8%，碳水化

合物 33.2%，纤维素 6.5%，碳、氮和硫分别是 39.0%、

4.86% 和 0.329%；鱼粉质量组成：蛋白质 60%，脂

肪 10%，灰分约 20%，碳、氮和硫分别是 43.2%、11.6% 

和 1.11%。 

1.2  污染土壤制备 

采集湖南桂阳水稻田红壤表土，风干过2 mm筛，

土壤基本理化性质为 pH 6.2(土水比 1︰2.5)，矿物含

量 67.4%(>2 µm)和 32.6%(<2 µm)，阳离子交换量

(CEC)14.9 cmol/kg，有机质 38 g/kg，硫 0.8 g/kg，全

氮 1.42 g/kg，总磷 0.42 g/kg[20]，总汞 0.36 mg/kg。添

加氯化汞制备模拟污染土，其中汞含量达 10 mg/kg。 

1.3  盆栽试验 

盆栽试验过程中，豆饼肥和鱼粉肥施入前须经腐

熟处理。豆饼肥/鱼粉肥与水混合(1︰2，w/w)，在 18 

~ 33 ℃ 厌氧发酵 30 d完成。随着发酵时间延长豆饼

粉逐渐腐化并伴有臭味，而鱼粉发酵液亦变得粘稠，

呈黑色并有臭味。 

每盆装入 5 kg模拟污染土(8 L水桶)，加腐熟豆

饼肥、鱼粉肥并淹水一周后移栽水稻秧苗。水稻秧苗

生长过程中，除了干湿交替处理外，其他长期淹水。

CK：污染土(不加有机肥)，保持长期淹水；AWD：

污染土(不加有机肥，干湿交替-自然落干)；BOM1：

污染土壤+腐熟豆饼粉(1%，w/w)，保持长期淹水；

BOM2：污染土壤+腐熟豆饼粉(2%，w/w)，保持长期

淹水；FOM1：污染土壤+腐熟鱼粉(1%，w/w)，保持

长期淹水；FOM2：污染土壤+腐熟鱼粉(2%，w/w)，

保持长期淹水。 

水稻品种：镇稻 #1，先将水稻浸泡发芽，幼苗

生长约一个月，约 10 cm长，然后将秧苗移栽到提前

一周配好基肥的土壤。每个处理 3个重复，维持土壤

表面 1 cm长期淹水直到抽穗，干湿交替处理是在秧

苗移栽 10 d后，自然落干(约每周补充 500 ml水)。

水稻生长期为 136 d，收集籽粒、茎叶和水稻根，同

时采集土壤样品装入聚乙烯自封袋中，带回实验室冷

冻干燥，测定土壤和水稻不同部位总汞和甲基汞含量。 

1.4  样品分析 

硝酸/硫酸(4︰1，V/V)水浴消化水稻籽粒、茎叶

和根样品，BrCl 氧化，冷原子荧光光谱测定水稻不

同部位总汞含量；萃取土壤及水稻根、茎叶和籽粒中

甲基汞，其含量测定参照美国 EPA1630，蒸馏-乙基

化 GC-CVAFS测定(Model Ⅲ，Brook rand，USA)[21]。 

质量控制：汞与甲基汞质量控制使用空白，方法添

加和基质添加即标准加入法和盲样重复，对于总汞最低

检测限 10 ng/kg，甲基汞最低检测限 3 ng/kg。添加总汞、

甲基汞样品回收率分别为 84% ~ 110%、80% ~ 116%。 

1.5  数据分析 

为总体比较数据差异性，使用统计分析软件 IBM 

SPSS 22进行单因素方差分析(ANOVA，α=0.05)，组

间差异选用 LSD多重比较检验。 

2  结果与讨论 

2.1  有机肥对水稻产量的影响 

如表 1所示，干湿交替水分管理与有机肥施用均

能促进水稻的生长过程，提升水稻产量。相比单一的

水分管理措施，有机肥施用能够提高土壤有机质比

例，改善土壤环境质量，从而更好地提供水稻营养基

质，提升水稻产量。 

表 1  干湿交替与有机肥施用对水稻产量的影响 
Table 1  Effects of dry /wet alternation and organic fertilizer on rice yields 

处理 CK AWD BOM1 BOM2 FOM1 FOM2 

水稻籽粒干重(g/盆) 13.03 ± 2.31 14.45 ± 2.88 16.22 ± 1.80 18.18 ± 2.85 17.56 ± 1.53 19.33 ± 2.71 

 

2.2  有机肥对甲基汞含量的影响 

图 1给出了水稻土中甲基汞随干湿交替和有机肥

施用的变化情况。比较发现，干湿交替处理不能显著

改变水稻土中的甲基汞含量(P>0.05)，相反，单因素

方差分析表明施肥处理能够显著增加水稻土中甲基汞

含量，不同施肥处理造成水稻土中甲基汞的含量变化

顺序为 CK(10.43 µg/kg)<BOM1(16.80 µg/kg)< FOM1 

(24.10 µg/kg)<BOM2(33.53 µg/kg)<FOM2 (38.46 µg/kg)。

干湿交替降低水稻土中甲基汞含量，主要是由于干湿

交替增加土壤中氧气含量，升高水稻土中氧化还原电

位，长期淹水水稻土处于还原条件下，厌氧微生物

增加，如硫还原菌或铁还原菌将无机汞转化为甲基
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汞，水稻土中汞的甲基化和去甲基化速率与氧化还

原电位有关，即氧化还原电位降低，汞净甲基化率

升高 [22-23]。可见，淹水水稻土中处于还原状态，无

机汞较多地转化为甲基汞。相比于对照和干湿交替处

理，有机肥添加能够极大增加水稻土中甲基汞含量，

这是因为豆饼肥和鱼粉肥蛋白含量高，在堆肥发酵

后，溶液中有更多可溶性有机质，其小分子可溶性氨

基酸等有机质增加了汞生物可利用性[16-17]，促进汞甲

基化。相比之下，鱼粉肥甲基化比例要高于豆饼粉肥，

这可能与鱼粉有更高巯基化合物有关[24]，同时有机

质含量增加也会增加土壤微生物量和酶活性[25]。另

外，由于模拟污染水稻土中汞是新添加，具有更高活

性，更容易被微生物利用转化为甲基汞。 

 

(图中小写字母不同表示处理间差异达到 P<0.05显著 

水平，下图同) 

图 1  有机肥施用对水稻土中甲基汞含量影响 
Fig. 1  Concentrations of methylmercury in paddy soils under 

different treatments 
 

2.3  有机肥对水稻不同部位总汞累积与分配的影响 

图 2显示水稻根、茎叶和糙米对总汞累积差异较

大，具体表现为根部最高，平均 2 812.83 µg/kg，其

次是糙米平均 336.78 µg/kg和茎叶 300.44 µg/kg。水

稻根富集总汞能力也受干湿交替和有机肥施用的影

响，其根部富集总汞含量的变化顺序为 AWD<CK< 

FOM1 <BOM1<BOM2<FOM2；茎叶对总汞富集含量

的变化顺序为 BOM1<CK<AWD<FOM1<BOM2< 

FOM2；籽粒中总汞含量的变化顺序 FOM2<BOM2< 

FOM1<BOM1<CK<AWD；施用有机肥与对照相比，

根和茎叶中总汞含量增加，但糙米中总汞含量降低。

施用豆饼粉肥(1%、2%)及鱼粉肥(1%、2%)处理对籽

粒富集总汞的影响，差异不显著。 

水稻茎和根系具有发达的通气组织，将氧气输送

至根部，同时其生长过程长期处于淹水厌氧环境，水

稻具有根系泌氧、形成铁膜的能力。由于水稻根表铁 

 

图 2  总汞在水稻不同部位的累积与分配 
Fig. 2  Accumulation and distribution of total mercury in different 

rice organs 

 
膜主要由结晶铁和无定形铁氧化物或氢氧化物构成[26]，

铁膜具有吸附和固定重金属作用，同时水稻根中半胱

氨酸植物螯合素与 Hg2+形成络合物，均会抑制无机

Hg(II)从植物的根部到地上部分的转运[27]，影响汞在

根部富集。可以推断，水稻中不同部位总汞含量变化

与水稻根中植物络合素和根表铁膜紧密相关，水稻对

总汞富集主要集中在根部。  

有机肥施用总体上能够降低水稻籽粒中总汞含

量水平。Zhong等人[28]的研究也有类似发现，即半胱

氨酸降低茎叶中总汞含量。这可能是由于有机肥中含

有大量具有络合功能团的有机化合物能够与汞络合，

从而阻碍无机汞向茎叶及籽粒迁移。 

2.4  有机肥对水稻不同部位甲基汞累积与分配的

影响 

如图 3所示，水稻不同部位累积甲基汞平均含量

是糙米 (180.06 µg/kg)>根 (59.71 µg/kg)>茎叶 (38.97 

µg/kg)，糙米富集甲基汞的能力最强。与对照相比，

干湿交替可能增加土壤中氧气含量，使得土壤中汞甲

基化效率减小，降低了水稻根、茎叶和籽粒中甲基汞

含量(30%、40% 和 26%)。相反，有机堆肥施用增加

甲基汞在根、茎叶和籽粒中甲基汞积累。不同的有机

肥类型比较可看出，施用相同百分比豆饼粉堆肥后的

水稻根部甲基汞积累大于施用鱼粉堆肥，与对照相

比，提高甲基汞累积的顺序为 FOM1(3.6%)< BOM1 

(10.4%)< FOM2(20.7%)< BOM2(50.4%)；而施用相同

百分比豆饼粉堆肥后籽粒中甲基汞积累小于施用鱼

粉堆肥，即 BOM1(16.1%)< FOM1(19.3%)< BOM2 

(41.5%)<FOM2(57.9%)，可能是鱼粉肥含有更多巯基

化合物，腐熟后形成大量巯基小分子酸，同时巯基丙

氨酸是植物体内蛋白的基本组成，其与甲基汞形成络

合物将甲基汞转运至稻米中[29]，以至施用鱼粉堆肥
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更能增加籽粒中甲基汞的含量。因此，选用合适类型

的有机肥，对于调控并降低水稻籽粒对甲基汞的富集

能力，具有重要的科学指导意义。 

 

图 3  甲基汞在水稻不同部位的累积与分配 
Fig. 3  Accumulation and distribution of methylmercury in  

different rice organs 

 
2.5  有机肥对水稻土中甲基汞与总汞千分比的

影响 

图 4直观给出了不同处理下水稻土中的汞甲基化

程度。如图所示，甲基汞与土壤总汞比例 AWD 

(1.29‰)<CK(1.67‰)<BOM1(2.83‰)<FOM1(3.59‰)< 
BOM2 (4.55‰)<FOM2(5.12‰)，可见干湿交替带来的

土壤汞甲基化程度最低，这可能是由于干湿交替抑制

了硫还原菌或铁还原菌对无机汞甲基化效率，相反，

淹水条件下施用堆肥提升了微生物和酶活性，提高了

汞甲基化效率。这与野外污染土壤施肥增加汞甲基化

率的结果一致[30]。另外，人工配置汞污染土由于新

加入汞活性较高，汞甲基化效率比老化土高[7]。从图

5相关性分析可以看出，糙米中甲基汞含量与水稻土

中甲基汞含量有很好正相关关系，表明糙米中甲基汞

的富集主要来自于土壤中甲基汞的向上传输。 

 

图 4  土壤中甲基汞与总汞千分比 
Fig. 4  Ratios of methylmercury to total mercury in paddy soils 

 

图 5  水稻糙米中甲基汞含量与土壤中甲基汞 
含量相关性分析 

Fig. 5  Correlation between methylmercury concentration in  
brown rice and in paddy soil 

 

2.6  有机肥对糙米吸收甲基汞的生物富集系数的

影响 

图 6显示，无论是干湿交替处理还是调控有机肥

类型，稻米对甲基汞生物富集系数在 7 ~ 15之间。虽

然添加有机肥增加了稻米中甲基汞富集量，但与对照

相比等量添加有机肥却降低了富集系数，主要与为稻

米对甲基汞具有最大富集量有关；另外，有可能缘于

甲基汞含量增加，降低了 CNS芳基硫酸酯酶活性[31]，

土壤硫是作物产量和质量的重要元素，而 CNS 芳基

硫酸酯酶的活性与植物有效硫量显著正相关[32]。 

 

图 6  水稻糙米中甲基汞的生物富集系数 
Fig. 6  Bioconcentration factors of methylmercury in brown rice 

under different treatments  
 

3  结论 

1)由于施加有机肥会改善土壤微生物和酶活性，水

稻土中甲基汞含量随之显著增加：对照(10.43 µg/kg) 

<1% 豆饼粉肥(16.80 µg/kg)<1% 鱼粉肥(24.10 µg/kg) 

<2% 豆饼粉肥(33.53 µg/kg)<2% 鱼粉肥(38.46 µg/kg)。

鱼粉肥具有更高硫含量，而硫还原菌是水稻土中汞甲
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基化关键微生物，因此鱼粉肥水稻土中甲基汞含量显

著高于豆饼肥水稻土。此外，有机肥施用增加水稻土

中汞甲基化比例。  

2)有机肥施用后，水稻不同部位总汞累积差异显

著，根部最高(2 812.83 µg/kg)，其次是糙米(336.78 

µg/kg)和茎叶(300.44 µg/kg)。 

3)有机肥施用后，水稻不同部位累积甲基汞的能

力表现为糙米(180.06 µg/kg)>根(59.71 µg/kg)>茎叶

(38.97 µg/kg)。不同有机肥施用均增加籽粒中甲基汞

含量，鱼粉肥增加幅度要大于豆饼粉肥。稻米中甲基

汞含量与水稻土中甲基汞含量呈正相关，说明糙米中

甲基汞主要来自于土壤中甲基汞向上传输。 
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Abstract: Accumulation of methylmercury in rice is harmful to the health of consumers. A pot experiment was conducted 

to study the effects of organic fertilizer application on the accumulation of mercury and methylmercury in rice in mercury- 

methylmercury contaminated soil. The treatments included CK, no organic fertilizer + long term flooding; AWD, no organic 

fertilizer + dry/wet alternation; BOM1, rotten soybean meal (1%, w/w) + long term flooding; BOM2, rotten soybean meal (2%, 

w/w) + long term flooding; FOM1, rotten fish meal (1%, w/w) + long term flooding; FOM2, rotten fish meal (2%, w/w) + long 

term flooding. The results showed that organic fertilizer significantly increased CH3Hg+ content in paddy soil: CK (10.43 µg/kg) 

< BOM1 (16.80 µg/kg) < FOM1 (24.10 µg/kg) < BOM2 (33.53 µg/kg) < FOM2 (38.46 µg/kg). After the application of organic 

fertilizers, total Hg accumulation in various rice organs were significantly different, the highest in root (2 812.83 µg/kg), followed 

by brown rice (336.78 µg/kg) and stem and leaf (300.44 µg/kg), the abilities to accumulate CH3Hg+ by different rice organs were 

different: grain (180.06 µg/kg) > root (59.71 µg/kg) > stem and leaf (38.97 µg/kg). Organic fertilizers increased the content of 

CH3Hg+ in rice grains compared with the CK treatment: BOM1 (16.1%) < FOM1 (19.3%) < BOM2 (41.5%) < FOM2(57.9%). 

Significant positive correlation was found between CH3Hg+ concentration in rice grains and CH3Hg+ content in paddy soil. This 

study proved organic manure can increase the accumulation of mercury and methylmercury in rice in mercury contaminated soil, 

and it provided scientific basis and theoretical guidance for rational fertilization. 

Key words: Mercury; Methylmercury; Rice; Organic fertilizer; Paddy soil 

 


