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摘　 要：为探究长江中游典型郊野型湖泊———鲁湖中有机氯农药（ＯＣＰｓ）的赋存特征与传输规律，在鲁湖 ４０ 个点位采集
水体和沉积物样品，用气相色谱法（ＧＣＥＣＤ）测定 ２４种 ＯＣＰｓ，并对其污染特征、来源和多介质传输规律进行分析。结果
表明，研究区 ２４种 ＯＣＰｓ均有检出，水体溶解相、颗粒相和表层沉积物中 ＯＣＰｓ总量范围分别为 ０ ６４ ～ ６ ９７ ｎｇ ／ Ｌ、０ ０６ ～
５ ６１ ｎｇ ／ Ｌ、０ ４７～１４ １６ ｎｇ ／ ｇ（ｄｗ），与国内外其他湖泊相比，ＯＣＰｓ含量较低。水体溶解相以六六六类（ＨＣＨｓ）占比最大，
颗粒相和沉积物中的主要污染物是 ＨＣＨｓ、滴滴涕（ＤＤＴｓ）和艾氏剂。特征比值溯源结果表明，研究区 ＨＣＨｓ和 ＤＤＴｓ均以
历史残留为主，ＨＣＨｓ在水体和沉积物中主要来源分别为农业林丹施用和混合来源，ＤＤＴｓ主要在厌氧环境中发生降解。
采用余弦相似度、分配系数和逸度法进行 ＯＣＰｓ多介质传输分析，溶解相 颗粒相间的分配系数（Ｋｄ）表明，水体中 ＯＣＰｓ
随辛醇 水分配系数（ＫＯＷ）升高而更易被悬浮颗粒物吸附，水体 沉积物间的逸度分数（ｆｆＳＷ）随 ＫＯＷ 的增加而减小，表明
研究区沉积物是 ＨＣＢ、艾氏剂等高 ＫＯＷ ＯＣＰｓ的汇。
关键词：有机氯农药；多相分布；来源解析；多介质传输；鲁湖
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有机氯农药（ｏｒｇａｎｏｃｈｌｏｒｉｎｅ ｐｅｓｔｉｃｉｄｅｓ，ＯＣＰｓ）是一类典型的持久性有机污染物（ｐｅｒｓｉｓｔｅｎｔ ｏｒｇａｎｉｃ ｐｏｌｌｕ
ｔａｎｔｓ，ＰＯＰｓ），具有环境持久性、生物累积性、大气长距离迁移等特点［１］，在环境中能通过呼吸、皮肤接触、摄

入等方式对人类健康产生威胁［２］，导致癌症、生殖障碍等疾病［３］，因而受到广泛关注。随着农业的发展，非

选择性和高毒性的合成农药自 １９４０ｓ起被大量使用［４］。虽然 ＯＣＰｓ在我国已被禁用约 ４０ 年，但近年来在土
壤、水体、沉积物中仍能检出 ＯＣＰｓ［５７］。由于其疏水特性，水生环境中的 ＯＣＰｓ易于被孔隙度大、有机质含量
高的悬浮颗粒吸附，并沉淀到沉积物中［８］，沉积物往往成为 ＰＯＰｓ的汇。然而，在沉积物被扰动时，ＯＣＰｓ通
过沉积物再悬浮和内源性释放而活化回到水体中［９］。当前，关于 ＯＣＰｓ在水体或沉积物等单一环境介质中
的迁移、转化行为研究已取得重要进展，但由于 ＯＣＰｓ在不同介质间的分配和传输过程复杂，受风浪扰动、气
温等多种因素影响［１０］，系统研究相对较少。深入研究湖泊沉积物和水体中 ＯＣＰｓ 的多相分布和传输特征，
揭示 ＯＣＰｓ的源汇关系和归趋过程，对湖泊污染治理和 ＰＯＰｓ环境管理具有重要意义。

鲁湖位于武汉市江夏区，是长江中游典型郊野型湖泊，水域面积约为 ４０ ２ ｋｍ２，平均水深为 ２ ７ ｍ，蓄水
量为 １ ０９×１０８ ｍ３。鲁湖入湖河流为东部的蔡阜河及三门湖渠，湖水主要经西部的马蹄口渠和西南部的叉
河流出并汇入金水河，最后经金水闸流入长江［１１］。鲁湖流域面积为 ４３２ ７８ ｋｍ２，耕地和水产资源丰富，周边
主要为农业活动区，流域内化肥流失和水土流失导致较为严重的农业面源污染［１２］。作为浅水型湖泊，鲁湖

受沉积物和流域的污染影响大，同时受风浪扰动，不同介质间物质交换频繁，可能对 ＯＣＰｓ 的污染特征和
水 沉积物介质之间的传递产生较大影响。目前，鲁湖流域的有机污染研究较少，缺乏对水体和沉积物中

ＯＣＰｓ污染特征和多介质传输的具体研究。本文以鲁湖为对象，研究 ＯＣＰｓ在水体、悬浮颗粒物和沉积物的
多相分布特征，开展来源解析与多介质传输规律分析，以期为湖泊 ＯＣＰｓ 污染评价和防控管理提供科学
依据。

１ 材料与方法

１ １ 样品采集
２０２２年 ７月，在鲁湖进行水体和表层沉积物样品采集，按照网格法从北到南共布设 ４０个采样点（ＬＨ１～

ＬＨ４０，图 １）。使用聚乙烯采水器采集水面 ５０ ｃｍ以下的水样，取 ２ Ｌ水样装于琥珀色玻璃瓶中；采集沉积
物样品时，采样点与水体保持一致，由不锈钢抓斗采样器采集的 ３份样品（０～ ５ ｃｍ））均匀混合后，用铝箔包
裹并储存在干净的聚乙烯密实袋中（编号 Ｓ１～ Ｓ４０）；于实验室使用 １ ５ Ｌ水样过 ０ ４５ μｍ纤维滤膜，分离得
到水体溶解相样品（编号 Ｌ１～Ｌ４０）和悬浮颗粒物样品（编号 Ｘ１～Ｘ４０）。
１ ２ 标准品与试剂

本文测定 ２４种 ＯＣＰｓ 目标物，并将其分为七类，分别为：六六六类 ＨＣＨｓ（αＨＣＨ、βＨＣＨ、γＨＣＨ、δ
ＨＣＨ），滴滴涕类 ＤＤＴｓ（ｏ，ｐ′ＤＤＴ、ｐ，ｐ′ＤＤＴ、ｏ，ｐ′ＤＤＤ、ｐ，ｐ′ＤＤＤ、ｏ，ｐ′ＤＤＥ、ｐ，ｐ′ＤＤＥ），艾氏剂类 ＤＲＩＮｓ
（艾氏剂、狄氏剂、异狄氏剂、异狄氏剂醛、异狄氏剂酮），氯丹类 ＣＨＬｓ（顺式氯丹、反式氯丹、七氯、环氧七
氯），硫丹类 ＳＵＬＰＨｓ（α硫丹、β硫丹、硫丹硫酸盐），六氯苯（ＨＣＢ），甲氧滴滴涕（ＭＸＣ）。

ＯＣＰｓ回收率指示物四氯间二甲苯（ＴＣｍＸ）和十氯联苯（ＰＣＢ２０９）、内标物五氯硝基苯（ＰＣＮＢ）以及 ２４
种 ＯＣＰｓ标准样品购自美国 Ａｃｃｕ Ｓｔａｎｄａｒｄ公司；实验所需的正己烷、丙酮和二氯甲烷等均为色谱纯级，购自
美国 Ｔｈｅｒｍｏ Ｆｉｓｈｅｒ Ｓｃｉｅｎｔｉｆｉｃ公司；柱层析硅胶（１００～２００目，即 ７５～１５０ μｍ）购自青岛海洋化工有限公司，中
性氧化铝（１００～２００目，即 ７５～１５０ μｍ）和无水硫酸钠购自国药集团。
１ ３ 样品测定
１ ３ １ ＯＣＰｓ测定　 取 ０ ８ Ｌ水样于分液漏斗中，加入 ２０ ｎｇ回收率指示物（ＴＣｍＸ和 ＰＣＢ２０９）和 ４０ ｍＬ二氯
甲烷进行液液萃取；沉积物室内风干，研磨过 １００目（１５０ μｍ）筛，称取 ３ ｇ沉积物样品于滤纸筒，加标后加入
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图 １ 鲁湖采样点分布
Ｆｉｇ １ Ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｏｆ ｓａｍｐｌｉｎｇ ｓｉｔｅｓ ｉｎ Ｌａｋｅ Ｌｕｈｕ

１５０ ｍＬ二氯甲烷，索氏抽提 ２４ ｈ；颗粒物样品同样用索氏抽提。提取液用旋转蒸发仪浓缩至 ２～ ３ ｍＬ后加
入 １０ ｍＬ正己烷进行溶剂置换，继续浓缩至 ５ ｍＬ，浓缩液过氧化铝 二氧化硅（体积比为 １ ∶２）层析柱纯化，
用二氯甲烷 正己烷（体积比为 ２ ∶ ３）混合液洗脱目标物，最后浓缩转移至细胞瓶中，用柔和氮气
（≥９９ ９９９％）吹浓缩至 ０ ２５ ｍＬ，加入 ２０ ｎｇ内标物（ＰＣＮＢ）后冷冻保存用于后续仪器分析［１３］。

ＯＣＰｓ采用配有 ６３ＮｉＥＣＤ检测器的气相色谱仪（ＧＣＥＣＤ，美国 Ａｇｉｌｅｎｔ 公司）进行定量测定，色谱柱采
用 ＤＢ５石英毛细管柱（规格 ３０ ｍ×０ ２５ ｍｍ×０ ５ μｍ）；初始柱温设置为 １００ ℃，以 １０ ℃ ／ ｍｉｎ 的速度升至
２００ ℃，再以 １ ℃ ／ ｍｉｎ的速度升至 ２３０ ℃，保持 １ ｍｉｎ，最后以 １０ ℃ ／ ｍｉｎ的速度升至 ２９０ ℃，保持 ２０ ｍｉｎ。
１ ３ ２ 沉积物总有机碳、总氮、总磷测定　 总有机碳（ＴＯＣ）含量测定：称取 ０ １５ ｇ沉积物样品，加入盐酸与样
品充分反应至无气泡产生后，放入烘箱（６０ ℃）至恒重，使用总有机碳分析仪（Ｅｌｅｍｅｎｔａｒ ｖａｒｉｏ ＴＯＣ ｃｕｂｅ，德
国）进行测试。总氮（ＴＮ）含量测定：参考国标 ＨＪ ６３６—２０１２ 中的碱性过硫酸钾消解紫外分光光度法测定。
总磷（ＴＰ）含量测定：参考国标 ＧＢ １１８９３—１９８９中的钼酸铵分光光度法测定。
１ ４ 质量保证与质量控制

为确保实验结果的准确性，所有样品在提取前均加入回收率指标物 ＴＣｍＸ 和 ＰＣＢ２０９，回收率指示物的
回收率均在 ６８％ ～１０６％之间。实验过程中每 １６个样品设置 １ 个平行样和 １ 个空白样，平行分析中所有样
品相对标准偏差（ＲＳＤ）均小于 ２０％，空白样中无目标化合物检出。每批样品均进行回收率校正。
１ ５ 数据处理与统计分析
１ ５ １ ＯＣＰｓ多介质分配　 余弦相似度（ｃｏｓ θ）计算两个多元向量之间的夹角余弦，可以用来量化两种介质
之间 ＯＣＰｓ的相似度。ｃｏｓ θ的计算公式如下：

ｃｏｓ θ ＝
∑
ｎ

ｋ ＝ １
（ｘｋ·ｓｋ）

∑
ｎ

ｋ ＝ １
ｘ２

槡 ｋ· ∑
ｎ

ｋ ＝ １
ｓ２

槡 ｋ

（１）

式中，ｘｋ 和 ｓｋ 分别为溶解相、颗粒相和沉积物样品中同类 ｋ的浓度，ｎ 为 ＯＣＰ 同类的数量。ｃｏｓ θ＝ ０ 表示介
质之间的不相似，ｃｏｓ θ＝ １则表示高度相似。

ＯＣＰｓ在水体溶解相、颗粒相间的分配系数（Ｋｄ）计算公式为：

Ｋｄ ＝
ｃＳＰＭ
ｃＷ

（２）
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采用有机碳归一化配分系数表征 ＯＣＰｓ在水体 沉积物体系中的配分行为，水体 沉积物间的有机碳加

权分配系数（ＫＯＣ）计算公式为：

ＫＯＣ ＝
ｃＳ

ｃＷ × ＴＯＣ
（３）

式中，ｃＷ、ｃＳＰＭ、ｃＳ 分别为 ＯＣＰｓ在水体（ｎｇ ／ Ｌ）、悬浮颗粒物（ｎｇ ／ Ｌ）和沉积物（ｎｇ ／ ｇ）中的浓度，ＴＯＣ 为沉积物
中的有机碳组分。

１ ５ ２ ＯＣＰｓ在沉积物 水体间的传输　 采用逸度方法探究 ＯＣＰｓ在研究区域内沉积物 水体间的扩散传输

过程［１４］，ＯＣＰｓ在水体中的逸度（ｆＷ）和沉积物中的逸度（ｆＳＤ）计算公式分别为：

ｆＷ ＝
１０６ｃＷ ／ Ｍ
１ ／ Ｈ

（４）

ｆＳＤ ＝
１０６ｃＳ ρＳ１ ／ Ｍ

０ ４１ｆＯＣ ＫＯＷ ρＳ２ ／ Ｈ
（５）

式中，Ｍ是 ＯＣＰｓ单体的摩尔质量（ｇ ／ ｍｏｌ）；Ｈ是亨利定律常数（（Ｐａ·ｍ３）／ ｍｏｌ）；ｆＯＣ 是沉积物中的有机碳组
分；ρＳ１（ｋｇ ／ ｍ

３）和 ρＳ２（ｋｇ ／ Ｌ）是沉积物的密度，ρＳ１ ＝ １０００ρＳ２；ＫＯＷ 是辛醇 水分配系数。

沉积物 水体逸度分数（ｆｆＳＷ）的计算公式如下：

ｆｆＳＷ ＝
ｆＳＤ
ｆＷ ＋ｆＳＤ

＝
１０００ＣＳＤ ／（０ ４１·ｆＯＣＫＯＷ）

１０００ＣＳＤ ／（０ ４１·ｆＯＣＫＯＷ）＋ＣＷ
（６）

由于 ｆｆＳＷ 计算过程存在不确定性，０ ３≤ｆｆＳＷ≤０ ７表示 ＯＣＰｓ处于平衡状态，ｆｆＳＷ＞０ ７表示 ＯＣＰｓ由沉积
物向水体迁移，ｆｆＳＷ＜０ ３表示 ＯＣＰｓ由水体向沉积物迁移。

２ 结果与讨论

２ １ 鲁湖 ＯＣＰｓ污染特征
２ １ １ 鲁湖水体中 ＯＣＰｓ污染特征　 鲁湖水体中溶解相 ＯＣＰｓ 单体检出 ２１ 种，其中 ｐ，ｐ′ＤＤＴ、反式氯丹和
α硫丹未被检出。溶解相 Σ２４ＯＣＰｓ 浓度为 ０ ６４ ～ ６ ９７ ｎｇ ／ Ｌ，平均值为（２ ２２±１ ２０）ｎｇ ／ Ｌ（表 １）。溶解相
Σ２４ＯＣＰｓ浓度整体较低（图 ２ａ），浓度较高的点位 ＬＨ５（６ ９７ ｎｇ ／ Ｌ）和 ＬＨ２８（５ ８０ ｎｇ ／ Ｌ）分别靠近三门河渠
的入湖口和叉河的出湖口，可能是因为出入湖口水力扰动较大，剧烈的沉积物再悬浮以及土壤侵蚀会导致

溶解相 ＯＣＰｓ浓度增加［１５］。鲁湖的溶解相 ＯＣＰｓ以 ＨＣＨｓ（３４ ９３％ ±９ ９０％）、ＳＵＬＰＨｓ（１９ ９４％ ±１３ ８８％）、
ＤＲＩＮｓ（１９ ７８％ ±８ １１％）为主。单体占比最高为 βＨＣＨｓ（１９ ０１％ ±９ ７０％）（图 ３ａ），含量明显高于其他 ３种
同分异构体，这是因为 βＨＣＨｓ具有高熔沸点、低饱和蒸气压和高生物富集性等特性，不易被微生物降解，且
环境中的 αＨＣＨ和 γＨＣＨ会转化成 βＨＣＨｓ［１６］，因此 βＨＣＨｓ 在 ＨＣＨｓ 中的高占比（５２ ００％ ±２３ ９８％）也
揭示了 ＨＣＨｓ在环境中已发生老化。

悬浮颗粒物在水 沉积物相互作用中具有连接作用，影响有机污染物的多介质传输［１７］。鲁湖水体中颗

粒相 Σ２４ＯＣＰｓ浓度为 ０ ０６～５ ６１ ｎｇ ／ Ｌ，平均值为（０ ７７±１ ２０）ｎｇ ／ Ｌ。颗粒相 ＯＣＰｓ的空间变异性较高（变异
系数为 １５６％），空间分布不均匀。由图 ２ｂ可知，ＯＣＰｓ浓度整体上呈现出从鲁湖中部向北部和南部增加的
趋势，南部出现高值区，最高值出现在 ＬＨ３４点位。鲁湖南部分布多个村庄，颗粒相 ＯＣＰｓ含量可能受到人
类活动和农业污染影响。悬浮颗粒物单位质量上的 Σ２４ＯＣＰｓ浓度为 １ ３３ ～ ６７８ ４５ ｎｇ ／ ｇ，平均值为（５２ ４０±
１１８ ７９）ｎｇ ／ ｇ。研究区水体颗粒相 ＯＣＰｓ 组成主要为 ＨＣＨｓ（２６ ２０％ ±１９ ２６％）、ＤＲＩＮｓ（２４ ０２％ ±１７ ５４％）
和 ＤＤＴｓ（２３ ０６％ ±２０ １７％）。在 ２４ 种有机氯单体中占比较高的是 βＨＣＨ（１４ ４１％ ± １８ ３２％）和艾氏剂
（１２ １０％ ±１５ ３７％）（图 ３ｂ），与溶解相组成相似。

鲁湖水体 ＯＣＰｓ浓度与国内外其他水域相比，整体处于较低水平，溶解相 ＯＣＰｓ浓度平均值高于美国苏必
利尔湖（０ ３０ ｎｇ ／ Ｌ）［１８］，低于白洋淀（１０ ９４ ｎｇ ／ Ｌ）［１９］和北洛河（７ ２３ ｎｇ ／ Ｌ）［２０］；颗粒相 ＯＣＰｓ浓度平均值高于
汉江（ＨＣＨｓ与ＤＤＴｓ之和，为 ３９ ０９ ｎｇ ／ ｇ）［８］，低于网湖湿地（丰、枯水期分别为 ４５３ ５０、２４７３ ００ ｎｇ ／ ｇ）［２１］、阿根
廷内格罗河（６４８ ５６ ｎｇ ／ ｇ）［２２］。
２ １ ２ 鲁湖沉积物中 ＯＣＰｓ污染特征　 ＯＣＰｓ具有低水溶性（ＳＷ）和高辛醇 水分配系数（ＫＯＷ）、土壤 水分
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配系数（ＫＯＣ）
［２３］，易于沉淀在沉积物中，因此沉积物通常是湖泊 ＯＣＰｓ的主要储存库。研究区的表层沉积物

中 ２４种 ＯＣＰｓ均有检出，Σ２４ＯＣＰｓ浓度范围为 ０ ４７ ～ １４ １６ ｎｇ ／ ｇ（ｄｗ）（以干重计，下同），平均值为（３ ３１±
２ ８９）ｎｇ ／ ｇ（ｄｗ）。由图 ２ｃ可知，整体上鲁湖北部沉积物相较于南部受 ＯＣＰｓ污染更严重，点位 ＬＨ３、ＬＨ１８
和 ＬＨ２２ ＯＣＰｓ含量较高，分别位于鲁湖的北、西、东侧岸边。ＬＨ３处于三门湖渠入湖口，且岸边分布大量农
田，农药施用频繁，鲁湖接收生活和农业污水汇入从而导致 ＯＣＰｓ浓度升高。

研究区表层沉积物中 ＯＣＰｓ的组成特征如图 ３ｃ所示，含量占比最高的是 ＤＲＩＮｓ（４０ ８０％ ±１９ ５２％），其
次是 ＤＤＴｓ（２１ ９５％ ±１５ ６７％）和 ＨＣＨｓ（１８ ９９％ ±８ １３％），单体则以艾氏剂（２４ ５０％ ±２２ ７３％）和狄氏剂
（１３ ０４％ ±１３ ６３％）为主。艾氏剂是一种针对白蚁、蚱蜢和其他害虫的杀虫剂，在环境中易被转化为狄氏
剂［２４］。表层沉积物中艾氏剂和狄氏剂含量高的原因可能是艾氏剂对沉积物颗粒的吸附性强，更易于吸附沉

降在沉积物中；同时，被阳光和细菌转化成的狄氏剂在沉积物中降解缓慢［２５］。

与国内外水体相比较，鲁湖沉积物中 ＯＣＰｓ含量处于较低水平，平均值低于黄土高原北洛河（８ ６８ ｎｇ ／ ｇ）［５］

和大冶湖（１０５ ５３ ｎｇ ／ ｇ）［２６］。与巢湖［２７］、太湖［２８］等长江流域其他湖泊相比，鲁湖整体 ＯＣＰｓ污染水平较低，
可能是因为鲁湖周边地区农业发展有限，历史农药施用规模较小，近年来长江中游区域环境治理有效。

表 １ 鲁湖 ＯＣＰｓ单体化合物检出特征

Ｔａｂ １ Ｄｅｔｅｃｔｉｏｎ ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ ｏｆ ＯＣＰｓ ｍｏｎｏｍｅｒｓ ｉｎ Ｌａｋｅ Ｌｕｈｕ

污染物

水体溶解相 ／（ｎｇ ／ Ｌ） 水体颗粒相 ／（ｎｇ ／ Ｌ） 沉积物 ／（ｎｇ ／ ｇ（ｄｗ））

最小

值

最大

值

平均

值

检出

率 ／ ％
最小

值

最大

值

平均

值

检出

率 ／ ％
最小

值

最大

值

平均

值

检出

率 ／ ％

αＨＣＨ ｎｄ ０ ３１ ０ １０ ９７ ４４ ｎｄ ０ ０３ ０ ００ １２ ８２ ０ ０４ ０ ５１ ０ ２２ １００ ００
βＨＣＨ ｎｄ ０ ６１ ０ ３５ ８９ ７４ ｎｄ ０ ４２ ０ ０７ ７６ ９２ ｎｄ ０ ９４ ０ １６ ７９ ４９
γＨＣＨ ｎｄ ０ ３３ ０ １１ ８７ １８ ｎｄ ０ ０４ ０ ０１ ３５ ９０ ｎｄ ０ １７ ０ ０３ ８９ ７４
δＨＣＨ ｎｄ １ ０２ ０ １４ ７４ ３６ ｎｄ ０ ６３ ０ ０６ ５６ ４１ ｎｄ ３ ４４ ０ ２８ ６１ ５４
ｏ，ｐ′ＤＤＴ ｎｄ ０ ４６ ０ ０５ ５６ ４１ ｎｄ ０ ０７ ０ ０１ ５３ ８５ ｎｄ ０ ３４ ０ ０２ ７１ ７９
ｐ，ｐ′ＤＤＴ ｎｄ ｎｄ ｎｄ ０ ００ ｎｄ ０ １６ ０ ０１ ７ ６９ ｎｄ ０ １６ ０ ０１ １５ ３８
ｏ，ｐ′ＤＤＤ ｎｄ ０ ４０ ０ ０２ ３８ ４６ ｎｄ ０ １７ ０ ０３ ５３ ８５ ｎｄ ０ ７５ ０ １５ ４６ １５
ｐ，ｐ′ＤＤＤ ｎｄ ０ ０３ ０ ００ ５１ ２８ ｎｄ ０ ０５ ０ ００ ５３ ８５ ｎｄ ０ ３３ ０ １０ ８９ ７４
ｏ，ｐ′ＤＤＥ ｎｄ ０ ６６ ０ ０７ ４６ １５ ｎｄ １ ３８ ０ ０７ ２８ ２１ ｎｄ ２ ２３ ０ ２０ ７４ ３６
ｐ，ｐ′ＤＤＥ ｎｄ ０ ２５ ０ ０３ ４１ ０３ ｎｄ ０ １２ ０ ０１ ７１ ７９ ｎｄ １ ４３ ０ ３３ ８４ ６２
艾氏剂 ０ ０１ ０ ９６ ０ ３８ １００ ００ ｎｄ ２ ０５ ０ １２ ６６ ６７ ｎｄ ３ ９１ ０ ６４ ７４ ３６
狄氏剂 ｎｄ ０ ７２ ０ ０３ ３０ ７７ ｎｄ ０ １３ ０ ０２ ５１ ２８ ｎｄ １ ４８ ０ ４０ ８４ ６２
异狄氏剂 ｎｄ ０ ２０ ０ ０３ ７９ ４９ ｎｄ ０ １７ ０ ０２ ５８ ９７ ｎｄ ０ ８６ ０ ０４ ２３ ０８
异狄氏剂醛 ｎｄ ０ ２４ ０ ０１ ５３ ８５ ｎｄ ０ １１ ０ ０１ ２０ ５１ ｎｄ ０ ３０ ０ ０２ ９２ ３１
异狄氏剂酮 ｎｄ ０ ０６ ０ ０１ ５６ ４１ ｎｄ ０ ０２ ０ ００ ４６ １５ ｎｄ ０ １１ ０ ０４ ９４ ８７
顺式氯丹 ｎｄ ０ ４０ ０ ０６ ７６ ９２ ｎｄ ０ ０９ ０ ００ ７ ６９ ｎｄ ０ ３３ ０ ０３ ５３ ８５
反式氯丹 ｎｄ ｎｄ ｎｄ ０ ００ ｎｄ ３ ７４ ０ １７ ２０ ５１ ｎｄ ０ ３４ ０ ０５ ３８ ４６
七氯 ｎｄ ０ １３ ０ ０４ ８９ ７４ ｎｄ ０ ４８ ０ ０２ ３０ ７７ ｎｄ ３ １３ ０ ２５ ８９ ７４

环氧七氯 ｎｄ ０ ２２ ０ ０４ ５３ ８５ ｎｄ ０ ０９ ０ ０２ ２８ ２１ ｎｄ ０ ０６ ０ ００ ６４ １０
α硫丹 ｎｄ ｎｄ ｎｄ ０ ００ ｎｄ １ ３６ ０ １０ ２５ ６４ ｎｄ ０ １７ ０ ０３ ７４ ３６
β硫丹 ｎｄ １ ８０ ０ ３０ ５３ ８５ ｎｄ ０ ４１ ０ ０１ ５ １３ ｎｄ ０ ３６ ０ ０１ １０ ２６

硫丹硫酸盐 ｎｄ ０ ４５ ０ １５ ９７ ４４ ｎｄ ０ ０１ ０ ００ ５ １３ ｎｄ ０ １６ ０ ０３ ８２ ０５
ＨＣＢ ｎｄ ０ ６２ ０ ２２ ９４ ８７ ｎｄ ０ ０９ ０ ０１ ３３ ３３ ｎｄ １ １６ ０ ２１ ８４ ６２
ＭＸＣ ｎｄ １ ６４ ０ ０６ ４３ ５９ ｎｄ ０ ０２ ０ ００ ５ １３ ｎｄ １ ３１ ０ ０５ ３０ ７７

ｎｄ表示未检出。

２ ２ 鲁湖 ＯＣＰｓ来源解析
本文采用特征比值法对鲁湖水体和沉积物中的 ＨＣＨｓ和 ＤＤＴｓ进行来源解析。

２ ２ １ ＨＣＨｓ来源解析　 ＨＣＨｓ的主要来源为工业六六六和林丹，αＨＣＨ ／ γＨＣＨ常被用于指示环境中 ＨＣＨｓ
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图 ２ 鲁湖 ＯＣＰｓ空间分布特征：溶解相（ａ）、颗粒相（ｂ）、沉积物（ｃ）
Ｆｉｇ ２ Ｓｐａｔｉａｌ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｏｆ ＯＣＰｓ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｉｎ Ｌａｋｅ Ｌｕｈｕ：

ｄｉｓｓｏｌｖｅｄ ｐｈａｓｅ（ａ），ｓｕｓｐｅｎｄｅｄ ｐａｒｔｉｃｕｌａｔｅ ｍａｔｔｅｒ（ｂ），ｓｅｄｉｍｅｎｔｓ （ｃ）

图 ３ 鲁湖 ＯＣＰｓ组成特征：溶解相（ａ）、颗粒相（ｂ）、沉积物（ｃ）
Ｆｉｇ ３ Ｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ ｏｆ ＯＣＰｓ ｉｎ Ｌａｋｅ Ｌｕｈｕ：

ｄｉｓｓｏｌｖｅｄ ｐｈａｓｅ（ａ），ｓｕｓｐｅｎｄｅｄ ｐａｒｔｉｃｕｌａｔｅ ｍａｔｔｅｒ（ｂ），ｓｅｄｉｍｅｎｔｓ（ｃ）



２０７２　 Ｊ． Ｌａｋｅ Ｓｃｉ．（湖泊科学），２０２５，３７（６）

的主要来源［２９］。一般认为比值小于 ３时表示有林丹输入，３≤αＨＣＨ ／ γＨＣＨ≤７时表示有工业 ＨＣＨｓ输入，
大于 ７时则表示可能来源于 ＨＣＨｓ长距离传输。βＨＣＨ 相较于其他 ３ 种异构体不易被降解，因此 βＨＣＨ ／
（αＨＣＨ＋γＨＣＨ）可用于指示 ＨＣＨｓ历史来源，比值≥０ ５ 表示 ＨＣＨｓ为长时间降解残留，＜０ ５ 则表示可能
有新的输入。

研究区水体和沉积物的 αＨＣＨ ／ γＨＣＨ和 βＨＣＨ ／（αＨＣＨ＋γＨＣＨ）比值如图 ４ａ 所示。水体中，８１ ６％
的 αＨＣＨ ／ γＨＣＨ＜３，表明鲁湖 ＨＣＨｓ主要来源于林丹输入或再排放；８９ ５％的 βＨＣＨ ／（αＨＣＨ＋γＨＣＨ）≥
０ ５，表明鲁湖水体中的 ＨＣＨｓ主要为历史残留，存在少量新输入。与水体相比，沉积物中 αＨＣＨ ／ γＨＣＨ比
值差异明显，５１ ３％的点位比值大于 ７，表明沉积物中 ＨＣＨｓ为混合来源，其中主要来源可能为长距离传输。
沉积物中 ４２ ６％的 βＨＣＨ ／（αＨＣＨ＋γＨＣＨ）≥０ ５，说明鲁湖沉积物中 ＨＣＨｓ 既有历史残留，也有新的输
入。鲁湖流域土地利用类型中林地占比约为 １５％ ［３０］，而林丹被允许用于白蚁控制，ＨＣＨｓ新输入可能来自
附近林地防治病虫害的使用。

２ ２ ２ ＤＤＴ来源解析　 ＤＤＥ的环境持久性通常比 ＤＤＴ更强，因此当环境中 ＤＤＴ停止输入后代谢物 ＤＤＤ和
ＤＤＥ的水平将高于母体 ＤＤＴ的水平，因此（ＤＤＥ＋ＤＤＤ）／ ＤＤＴ的比值可判断 ＤＤＴ的降解程度，该比值≥１时
表示来源为历史残留，比值＜１时表示有新的农药污染输入。ＤＤＴ 在好氧和厌氧条件下可被微生物分别降
解为 ＤＤＥ和 ＤＤＤ［３１］，因此 ＤＤＥ ／ ＤＤＤ的比值可初步判断 ＤＤＴ的降解环境，比值大于 １ 表示有氧环境，小于
１表示厌氧环境。

研究区水体和沉积物中 ＤＤＥ ／ ＤＤＤ 和（ＤＤＥ＋ＤＤＤ）／ ＤＤＴ 比值如图 ４ｂ 所示。沉积物中 ９７ ４％点位的
（ＤＤＥ＋ＤＤＤ）／ ＤＤＴ≥１，表明沉积物中 ＤＤＴ主要为历史残留，施用时间较长，大部分已降解为 ＤＤＥ 和 ＤＤＤ。
水体中 ３２个点位检出 ＤＤＴ，其中 ８４ ４％的点位（ＤＤＥ＋ＤＤＤ）／ ＤＤＴ 比值≥１，表明鲁湖水体中 ＤＤＴｓ 主要为
历史残留污染，点位 ＬＨ２０、ＬＨ２５、ＬＨ１８可能存在新输入，位于鲁湖中部湖岸，与沉积物 ＯＣＰｓ含量高值区
基本一致。水体和沉积物中均有超过 ７０％的点位 ＤＤＥ ／ ＤＤＤ＜１，说明鲁湖 ＤＤＴｓ降解以厌氧环境为主。

图 ４ 鲁湖水体和沉积物中 ＨＣＨｓ、ＤＤＴｓ来源解析
Ｆｉｇ ４ Ｓｏｕｒｃｅ ａｐｐｏｒｔｉｏｎｍｅｎｔ ｏｆ ＨＣＨｓ ａｎｄ ＤＤＴｓ ｉｎ ｔｈｅ ｗａｔｅｒ ａｎｄ ｓｅｄｉｍｅｎｔ ｏｆ Ｌａｋｅ Ｌｕｈｕ

２ ３ 鲁湖 ＯＣＰｓ多介质传输规律
２ ３ １ ＯＣＰｓ多介质赋存特征 　 在沉积物 水中的介质交换是 ＰＯＰｓ 在水生环境中传输的重要过程［３２］，

ＨＣＨｓ、ＤＤＴｓ、ＣＨＬｓ、ＳＵＬＰＬＨｓ、ＤＲＩＮｓ和 ＯＣＰｓ在溶解相（ＤＰ）、颗粒相（ＳＰＭ）和沉积物（ＳＤ）间的 ｃｏｓ θ 值结
果如图 ５所示。ＤＰ 与 ＳＤ之间的相似性较强（ｃｏｓ θ＝ ０ ６９），反映了 ＯＣＰｓ在溶解相和沉积物中具有相似的
排放源和环境过程。同时，颗粒相与其他两种介质间的相似性较弱（０ ０９＜ｃｏｓ θ＜０ ６９），这与 ＯＣＰｓ 在颗粒
相中呈现不同的浓度和组分分布（图 １和图 ２）是相一致的。ＨＣＨｓ 在水和悬浮颗粒物（ｃｏｓ θ ＝ ０ ６９）、沉积
物（ｃｏｓ θ＝ ０ ５９）之间呈现出较高的相似性，与 ＨＣＨｓ的来源解析结果相符，特征比值表明沉积物中的 ＨＣＨｓ
混合来源既有与水体相似的林丹输入，也与水体间发生迁移传输。

由于 ＯＣＰｓ单体间理化性质存在差异，不同 ＯＣＰｓ在水体和沉积物间具有不同的分配行为［３３］，影响其在



邹妍鳭等：长江中游郊野型湖泊鲁湖中有机氯农药污染特征、来源解析与多介质传输规律 ２０７３　

图 ５ 鲁湖不同介质间 ＯＣＰｓ的余弦相似度（ｃｏｓ θ）
Ｆｉｇ ５ Ｔｈｅ ｃｏｓｉｎｅ ｔｈｅｔａ ｓｉｍｉｌａｒｉｔｙ ｍｅｔｒｉｃ （ｃｏｓ θ）ｏｆ ＯＣＰｓ ｂｅｔｗｅｅｎ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｍｅｄｉａｓ ｉｎ Ｌａｋｅ Ｌｕｈｕ

湖泊环境中的归趋。ＯＣＰｓ在溶解相 颗粒相间的分配系数（Ｋｄ）和水 沉积物间的加权分配系数（ＫＯＣ）结果
如表 ２所示。ｌｇ Ｋｄ 大部分小于 ０，水体中的 ＯＣＰｓ主要分布在溶解相中。污染物的 ＫＯＷ 是影响悬浮颗粒物

吸附能力的主要因素，本研究中 ｌｇ Ｋｄ 与 ｌｇ ＫＯＷ 之间存在正相关性（Ｐ＝ ０ ０１６，ｋ＝ ０ ４０，Ｒ
２ ＝ ０ ２３），表明随着

ＫＯＷ 的增加，水体中的 ＯＣＰｓ更易向悬浮颗粒物迁移。

表 ２ 鲁湖 ＯＣＰｓ的分配系数
Ｔａｂ ２ Ｐａｒｔｉｔｉｏｎｉｎｇ ｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔｓ ｏｆ ＯＣＰｓ ｉｎ Ｌａｋｅ Ｌｕｈｕ

污染物 Ｋｄ ＫＯＣ ｌｇ Ｋｄ ｌｇ ＫＯＣ ｌｇ ＫＯＷ ｌｇ ＫＯＣ
［２１］

硫丹硫酸盐 ０ ００ ７ ９６ －２ ８１ ０ ９０ ３ ６４ ３ ２０
γＨＣＨ ０ １３ ３ ４６ －０ ８８ ０ ５４ ３ ７２ ３ ４９
βＨＣＨ ０ ２５ ３１ ３２ －０ ６１ １ ５０ ３ ８０ ３ ３６
αＨＣＨ ０ ０３ ７８ ９７ －１ ４７ １ ９０ ３ ８１ ３ ８１
δＨＣＨ ０ ８５ ５６ ５３ －０ ０７ １ ７５ ４ １４ ３ ８２
狄氏剂 ０ ２１ ３６６ ８５ －０ ６８ ２ ５６ ４ ５５ ３ ８７
环氧七氯 ０ ０４ ２ ８８ －１ ４１ ０ ４６ ４ ５６ ３ ９８
异狄氏剂醛 ０ ２０ １９ ６６ －０ ７１ １ ２９ ４ ８０ ３ ６０
异狄氏剂酮 ０ ７１ ２４１ ４８ －０ １５ ２ ３８ ４ ９９ ４ ３０
ＨＣＢ ０ ０７ １７ ６５ －１ １８ １ ２５ ５ ４４ ４ ４５

异狄氏剂 ０ ７０ ２４ ２８ －０ １６ １ ３９ ５ ４５ ５ ２０
ｏ，ｐ′ＤＤＤ １ ５３ ２１ ３３ ０ １９ １ ３３ ５ ８７ ５ １９
ｏ，ｐ′ＤＤＥ ０ ９０ ３８ ２７ －０ ０５ １ ５８ ６ ００ ５ １９
ｐ，ｐ′ＤＤＤ ０ ２６ ６８ ２６ －０ ５８ １ ８３ ６ ０２ ５ ００
七氯 ４ ７５ ４７ ０９ ０ ６８ １ ６７ ６ １０ ４ ３８

顺式氯丹 ０ １５ １７ ９２ －０ ８３ １ ２５ ６ １０ ５ ５０
反式氯丹 ５ ９１ ０ ７７ ６ ２２ ５ ５０
艾氏剂 ０ ３７ ５１ ４１ －０ ４３ １ ７１ ６ ５０ ４ ６９
ｐ，ｐ′ＤＤＥ １ ３３ ２５３ ０７ ０ １３ ２ ４０ ６ ５１ ５ ００
ｏ，ｐ′ＤＤＴ ０ ２０ ５２ ４０ －０ ７１ １ ７２ ６ ７９ ５ ３５

研究区水体中反式氯丹含量低，溶解相反式氯丹均低于检出限（见表 １），计算溶解相 颗粒相间的分配系数（Ｋｄ）的结
果无物理意义，因此反式氯丹主要基于 ＫＯＣ 讨论其在水 沉积物间的分配。

　 　 水 沉积物间的 ｌｇ ＫＯＣ 平均值介于 ０ ４６～２ ５６，均小于对应的实验值 ｌｇ ＫＯＣ。ｌｇ ＫＯＣ 与 ｌｇ ＫＯＷ 之间不

存在显著相关性（Ｐ＝ ０ ３５，Ｒ２ ＝ ０ ０４８），可能的原因是实验值 ｌｇ ＫＯＣ通过土壤 水体系计算而来，湖泊沉积

物含水量明显更高，ＯＣＰｓ在沉积物中的分配和赋存会存在差异。同时，鲁湖属于富营养湖泊，沉积物有机
质环境复杂，富营养化水平可能影响湖泊中 ＯＣＰｓ 的赋存和积累［３４］。鲁湖沉积物 ＴＮ 含量为 １９３ ２１～



２０７４　 Ｊ． Ｌａｋｅ Ｓｃｉ．（湖泊科学），２０２５，３７（６）

１３５２ ３６ ｍｇ ／ ｇ，ＴＰ 含量为 １９５ ２４～ １３７５ １０ ｍｇ ／ ｇ，斯皮尔曼相关性分析结果显示，沉积物 Σ２４ＯＣＰｓ 浓度与
ＴＮ、ＴＰ 浓度具有较强的正相关性（相关系数分别为 ０ ２３ 和 ０ ２７），ＤＤＴｓ 与 ＴＮ、ＴＰ 含量呈现显著正相关，
ＳＵＬＰＨｓ与 ＴＰ 含量呈现显著正相关（Ｐ＜０ ０５）。
２ ３ ２ ＯＣＰｓ沉积物 水传输行为　 为进一步探讨鲁湖 ＯＣＰｓ的沉积物 水传输行为，选取检出率较高的 １０
种 ＯＣＰｓ———硫丹硫酸钠、αＨＣＨ、βＨＣＨ、γＨＣＨ、δＨＣＨ、狄氏剂、ＨＣＢ、七氯、艾氏剂、ｐ，ｐ′ＤＤＥ（按 ＫＯＷ 大小
排序），计算研究区典型 ＯＣＰｓ的沉积物—水逸度分数（ｆｆＳＷ），结果如图 ６ 所示。部分点位的 ｆｆＳＷ 等于 １，是
因为对应采样点水体中该种 ＯＣＰ 未检出。ＯＣＰｓ在研究区的迁移行为存在较大差异，整体上 ｆｆＳＷ 值随 ＫＯＷ
的增加呈下降趋势。αＨＣＨ的 ｆｆＳＷ 大于 ０ ７，表现为明显由沉积物向水体中的扩散行为，沉积物是源，水体
是汇；硫丹硫酸钠、γＨＣＨ、βＨＣＨ、δＨＣＨ、狄氏剂的 ｆｆＳＷ 呈现较大幅变化，平均值位于平衡区间（０ ３～０ ７），
说明主要处于水沙平衡状态，但其传输方向在不同点位存在差异；高 ＫＯＷ 的 ＨＣＢ、七氯、艾氏剂、ｐ，ｐ′ＤＤＥ
ｆｆＳＷ 小于 ０ ３，表现为由水体向沉积物的沉积行为，沉积物是汇。因此，鲁湖沉积物是高 ＫＯＷ ＯＣＰｓ的汇，但也
可能是 αＨＣＨ等低 ＫＯＷ ＯＣＰｓ的二次释放源。

图 ６ 鲁湖水体和沉积物间的逸度分数 ｆｆＳＷ
Ｆｉｇ ６ Ｆｕｇａｃｉｔｙ ｆｒａｃｔｉｏｎ （ｆｆＳＷ）ｂｅｔｗｅｅｎ ｗａｔｅｒ ａｎｄ ｓｅｄｉｍｅｎｔ ｉｎ Ｌａｋｅ Ｌｕｈｕ

３ 结论

１）鲁湖水体和沉积物中 ２４ 种 ＯＣＰｓ 均有检出，水体中溶解相和颗粒相 Σ２４ＯＣＰｓ 浓度分别为 ０ ６４ ～
６ ９７、０ ０６～５ ６１ ｎｇ ／ Ｌ，沉积物中 Σ２４ＯＣＰｓ含量为 ０ ４７ ～ １４ １６ ｎｇ ／ ｇ。ＯＣＰｓ高值点主要出现在鲁湖湖口和
村庄边，总体上与国内其他水域相比，ＯＣＰｓ含量较低。从 ＯＣＰｓ 组成上来看，ＨＣＨｓ、ＤＤＴｓ 和 ＤＲＩＮｓ 为鲁湖
水体和沉积物的主要污染物。

２）对 ＨＣＨｓ、ＤＤＴｓ这两种典型 ＯＣＰｓ进行来源解析，结果表明，鲁湖水体和沉积物中 ＨＣＨｓ的主要来源
分别为农业林丹施用和混合来源，以历史残留为主，部分沉积物点位可能存在新输入；水体和沉积物中

ＤＤＴｓ主要来源于历史施用，在厌氧环境中发生降解。
３）基于余弦相似度、分配系数和逸度法分析鲁湖沉积物 水间 ＯＣＰｓ传输，水体中的 ＯＣＰｓ主要分布在

溶解相中，ＫＯＷ 大的 ＯＣＰｓ更易分配于悬浮颗粒物中，而水 沉积物间的 ｌｇ ＫＯＣ 与 ｌｇ ＫＯＷ 之间无显著相关性。
水体溶解相和沉积物之间具有较强的相似性，水和沉积物间的逸度分数（ｆｆＳＷ）随 ＫＯＷ 的增加而减小，αＨＣＨ
等表现为从沉积物向水体中扩散，而高 ＫＯＷ 的 ＨＣＢ、七氯、艾氏剂、ｐ，ｐ′ＤＤＥ 表现为从水体向沉积物中
沉积。
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