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封面图说: 草丛中的朱鹮———朱鹮有着鸟中“东方宝石冶之称。 洁白的羽毛,艳红的头冠和黑色的长嘴,加上细长的双脚,朱鹮
历来被日本皇室视为圣鸟。 20 世纪前朱鹮在中国东部、日本、俄罗斯、朝鲜等地曾有较广泛地分布,由于环境恶化等
因素导致种群数量急剧下降,至 20 世纪 70 年代野外已认为无踪影。 1981 年 5 月,中国鸟类学家经多年考察,在陕
西省洋县重新发现朱鹮种群,一共只有 7 只,也是世界上仅存的种群。 此后对朱鹮的保护和科学研究做了大量工
作,并于 1989 年在世界首次人工孵化成功。

彩图提供: 陈建伟教授摇 北京林业大学摇 E鄄mail: cites. chenjw@ 163. com
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太湖流域源头溪流氧化亚氮(N2 O)释放特征

袁淑方1,2, 王为东1,∗

(1. 中国科学院生态环境研究中心 环境水质学国家重点实验室, 北京　 100085; 2. 中国科学院研究生院, 北京　 100049)

摘要:采用密闭箱法研究太湖流域源头溪流 N2O 释放特征及其影响因素。 结果显示:南苕溪 N2O 释放通量范围在-18. 11—

397. 42 μg·m-2·h-1,平均值为(30. 37±10. 87) μg·m-2·h-1。 溪流 N2O 释放呈现明显的季节模式。 冬季释放通量最低,仅为

(9． 69±7. 10) μg·m-2·h-1,夏季释放通量较高,为(17. 17±17. 35) μg·m-2·h-1;而释放高峰发生于汛期,其 N2O 释放通量可达

(125． 97±90. 77) μg·m-2·h-1。 持续降雨带来的山洪爆发及大量径流输入是造成汛期 N2O 大量释放的主要原因。 从上游源头

区至下游农田与城区,N2O 释放通量逐渐升高;流域污染梯度对 N2O 释放通量影响显著。 统计分析表明:水体硝态氮负荷是控

制流域 N2O 释放通量变化的主导因素,其他因素如磷含量、溶解氧、地势因素对通量也具有倾向性的显著影响。 估算苕溪干流

临安段 N2O 年释放通量可达到 0. 38 t / a。 结果显示:河流人为污染负荷增加时可显著促进河流 N2O 的释放。
关键词:排放通量; 污染负荷; 景观梯度; 硝态氮; 源头河流; 南苕溪

Characteristics of nitrous oxide (N2O) emission from a headstream in the upper
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Abstract: Anthropogenic sources of nitrous oxide ( N2O) have received a great deal of attention in recent years.
Agricultural fertilization has been shown to be one of the most important sources of N2O. However, the impact of
urbanization in the agricultural watershed on regional N2O emission is currently not well understood. China has been
undergoing rapid urbanization, which has had a stimulating effect on aquatic N2O emissions. Accordingly, there is an
urgent need for assessment of the regional N2O budget. Therefore, this study was conducted to reveal the N2O emission
characteristics and possible response mechanisms of a typical headstream under the human disturbed landscape gradients.
The specific objectives were to investigate how nitrogen is transported and transformed with landscape gradient, as well as
whether N2O emission fluxes are significant and responsive to the load gradient over spatial and temporal scales in the South
Tiaoxi River (STR), which is the most important headwater stream in the Taihu Lake Basin. N2O emission rates ranged

from -18. 11 to 397. 42 μg·m-2·h-1 and averaged (30. 37 ± 10. 87) μg·m-2·h-1 . Moreover, the emissions followed a
seasonal pattern, with the lowest values (9. 69 ± 7. 10) μg·m-2·h-1 being observed in winter, moderate values (17. 17 ±
17. 35) μg·m-2·h-1 occurring in summer, and the highest values (125. 97 ± 90. 77) μg·m-2·h-1 being recorded during the
flood season. The significantly high N2O emission rates during the flood period were mainly ascribed to the large amount of
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overland runoff input caused by continuous rainfall. N2O emission rates responded to the landscape gradient in the
watershed, gradually increasing along the stream from the upper headwaters region to the lower farmland and urban areas.
Statistical analyses revealed that the nitrate (NO-

3 -N) load predominantly determined the variations in stream N2O emission
rates, while other factors such as phosphorus content, dissolved oxygen, and topography played lesser roles. The South
Tiaoxi River was found to be a net source of N2O to the atmosphere, with total annual N2O emissions from the main stream
of the STR estimated to be as high as 0. 38 t / a. This case study demonstrated that allochthonous pollution load inputs might
dramatically stimulate aquatic N2O emissions from a montane headstream with relatively little sediment. Since the exchange
of N2O across the gas-water interface is a complex process that involves river microbial activities, pollution loading, gas-
water exchange dynamic factors as well as river hydrology and hydraulics, its mechanism requires deeper and more extensive
study to enable more accurate estimation of N2O emission fluxes and relevant climate effects at the global scale.

Key Words: headwater stream; release rate; landscape gradient; pollution loading; nitrate nitrogen ( NO-
3 -N); South

Tiaoxi River

氧化亚氮(N2O)因具有显著的增温潜势、臭氧层破坏效应及在大气环境中持续存在的特性而逐渐受到广

泛的关注[1-2]。 随着人类向自然界输入氮(N)负荷的急剧增加,人为源 N2O 释放占总释放量的比重也越来越

大[3]。 以农田为代表的陆地生态系统已有较广泛的 N2O 释放通量研究与报道[4]。 水域生态系统作为氮源输

入的最终受体,近几年其 N2O 释放效应关注逐渐增加。 以河流湖库为主的淡水生态系统是氮素非常重要的

“汇”,伴随淡水生态系统氮负荷大量增加,其氮循环中 N2O 的释放不可忽视。 Seitzinger 等人根据河流无机氮

的输出,估算河流、河口和海岸带中人为输入造成的 N2O 释放,中国和东南亚占到了全球水域系统 N2O 释放

的 50% [5]。 国外已有大量针对不同类型河流 N2O 含量及释放通量的报道,包括入海河口、大型河流、源头溪

流等[6-10]。 国内报道多数集中在大型河流个别位点或河流入海口[11-14],尚未见就单个河流流域做较为系统的

研究。
苕溪水系作为太湖上游最大水系,地处流域内的暴雨区,每年汇入太湖约 30 亿 m3 水资源,约占入太湖水

总量的 70% 。 目前苕溪上游农业及城镇面源污染已成为威胁源头河流水质安全的重要隐患。 南苕溪所在临

安市处于典型城镇化进程之中。 与城镇化进程对应的是土地利用结构类型的转换及农业面源污染的加剧。
在城镇化进程带来高污染负荷的背景下,源头河流中氮素如何迁移转化? 河流 N2O 释放通量是否随污染负

荷变化? 以南苕溪为代表的山溪性河流时空上表现出怎样的 N2O 释放特征? 其影响因素是否具有一定特异

性? 这些都亟待展开研究。
选取苕溪临安段为对象,开展源头溪流 N2O 释放特征及其影响因素研究。 该区段自流域上游至下游依

次经过太湖源、里畈水库、杨岭乡、临安城区至河口段最后汇入青山湖水库。 流域具有典型的土地利用变迁及

相应污染梯度变化特征。 源头森林区以山溪为主,地势较高,溪流汇水至里畈水库。 中游杨岭乡主要分布农

田、村镇,其中不乏各类工厂。 下游至临安市区,地势较为平缓,河流渠道化十分严重。 及至马溪汇入,河流经

长桥河口后汇入青山湖水库。 流域山溪性源头溪流特征以及人类活动影响的污染负荷效应均较为凸显。 在

此相对完整的溪流流域开展 N2O 释放特征的研究,其结果可以为加强了解源头溪流及类似河流 N2O 释放特

征及其污染负荷响应机制提供参考依据。
1　 材料与方法

1. 1　 研究区概况

南苕溪属于山溪性河流,坡陡流急。 研究区域自太湖源至入青山湖水库河口(图 1),大致覆盖了南苕溪

总河长 47. 5 km 的范围。 河道平均坡度 6‰,流域面积 603 km2。 桥东村以上,河道坡降约为 10‰;其后至临

安段,河道坡降约为 6. 7‰;临安市区至青山湖水库段约为 2. 86‰。 青山湖水库水文站多年实测南苕溪上游
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平均流量为 14. 5 m3 / s。 上游里畈水库为临安市主要饮用水水源地,相应库容 1603 万 m3。 下游青山湖水库

为余杭及杭州市备用水库,正常蓄水库容 3600 万 m3,控制了南苕溪主要来水量[15]。 流域属北亚热带季风气

候区,气候温和,雨量充沛,多年平均降水量 1500 mm。 5 月中旬至 7 月中旬为梅汛期,其后至 10 月中旬为台

汛期。 多年平均降雨日为 161 d,多年平均气温 15. 8 ℃。

图 1　 南苕溪流域采样点分布

Fig. 1　 Sampling stations in South Tiaoxi River watershed

　 采样点由上游至下游分别为:①源头区:太湖源景区、太湖源、里

畈水库入口、里畈水库出口;②农田区:杨岭、浪口、出水坝、弯道;

③临安城区:近弯道、钢铁实业、平台 2、平台 1、平台;④马溪支流:

马溪、马溪口、长桥;⑤河口区:河口上段、河口中段、河口下段;⑥

入湖口:青山湖入口

1. 2　 研究方法

经过对苕溪上游临安段河流实地考察及流域特征

研究,于不同土地利用类型区域及支流汇入位置合理设

置采样点。 2011 年 1 月至 9 月间,每月由上游至下游

采集水样及气样。 于每个采样点处原位测定水质参数

并采集表层水样。 使用密闭箱法采集气体样品(图 2)。
采样前将箱内环境与背景空气混匀 1—2 min,通量箱固

定浮于水上后用铝箔气袋每 4—6 min 采集一个气样,
20—25 min 内共采集 5 个样品用于计算通量。 每个位

点设置两个通量箱以作平行。 由于河流坡陡流急,河床

构成主要为卵石及沙粒,因此未采集沉积物样品。
原位水质参数包括温度(℃)、溶解氧 (DO)、pH

值、电导率 ( EC) 及氧化还原电位 ( ORP ), 由 YSI
Professional Plus 便携式水质分析仪(YSI 公司,美国)现
场测得。 表层水样采集后冷藏保存运至当地实验站,24
h 内完成分析测定。 原水样用过硫酸钾消解法测定总

氮(TN)与总磷(TP),用反应器消解法测定化学需氧量

图 2　 水陆两用密闭箱法气体采样箱示意图

　 Fig. 2　 Setup of closed opaque chamber for amphibious

gas sampling

(CODCr)。 抽滤水样采用锌镉还原法测定硝态氮(NO-
3 -

N),纳氏试剂比色法测定氨态氮(NH+
4 -N),盐酸萘乙二

胺比色法测定亚硝态氮(NO-
2 -N);活性磷(SRP)测定采

用钼锑抗分光光度法。 用称量法测得总悬浮颗粒物

(TSS)。 总碳(TC)、总无机碳(TIC)、总有机碳(TOC)
由德国 Elementar 公司 TOC 仪测定。 气体样品避光保

存运回北京实验室于一周内完成分析测定。 气样中

N2O 浓度采用带 10 通阀的气相色谱仪(SP- 3410)进行

测定。 色谱预处理柱(2 m,4 mm 外径)和主分离柱(2
m,4 mm 外径)用 Porapad-Q(80—100 目)填充。 检测

器为电子捕获检测器(ECD,Ni63),测定 N2O 的柱温、进样口温度和检测器温度分别为 72 ℃、72 ℃和 390 ℃。
少量的 CO2(6 mL / min)气体通入检测器以提高检测器的灵敏性和重复性。
1. 3　 统计分析

采用 SAS System for Windows 9. 0 统计软件(美国 SAS 软件研究所)进行数据处理和统计分析,若无特别

说明,均采用 α=0. 05 显著性水平。 首先对 N2O 通量及环境变量进行正态性检验。 包括 N2O 通量在内的大

部分变量不服从正态分布,从而采用非参数方法对 N2O 通量的时间及空间差异进行方差分析。 为研究影响

N2O 释放通量的因素,分别于流域尺度及各土地利用类型河段计算 N2O 通量及环境变量间的 Spearman 相关

系数,寻找对前者具有显著影响的环境因素。 由于众多环境变量相互之间存在关联,因此采用因子分析对原

始环境变量进行共性分析,选取最大方差法旋转原始因子,得出少数相互独立的公因子;然后以所得因子对

N2O 通量进行逐步回归。
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2　 结果

2. 1　 N2O 释放通量时间差异

　 图 3　 南苕溪 N2O 释放通量与营养盐指标(5%修剪均数±标准

差)时间变化

Fig. 3　 Temporal variation of N2O emission fluxes and nutrient

variables in South Tiaoxi River

N2O 释放通量具有较明显的季节模式(图 3)。 从

1 月至 6 月,N2O 释放通量逐渐升高。 1 月为临安一年

中温度最低时期,N2O 平均通量仅为 (7. 96 ± 0. 66)
μg·m-2·h-1。 随着温度逐渐升高,2 月至 4 月通量值逐

渐增长,4 月时达到(48. 29±12. 60) μg·m-2·h-1。 N2O
释放的峰值出现在梅汛季中期而非夏季。 6 月初开始

出现一年中首次较高强度且持续的降雨,至 6 月中旬累

计降雨量达到了 400—500 mm。 南苕溪整体上呈现典

型山溪性河流山洪爆发的特征。 此时温度有所降低,均
温约 20 ℃,而河流 N2O 释放通量高达(397. 42±70. 51)
μg·m-2·h-1,显著高于一年中其他时期通量值 ( P <
0． 0001)。 相反,温度最高的夏季(7—9 月)N2O 释放通

量仅为(19. 93±6. 95) μg·m-2·h-1,并不显著高于其他

时期。
河流水体营养盐指标同样呈现一定季节模式(图

3b—3e)。 研究区域整体无机氮水平在(3. 58 ±0. 23)
mg / L,其中 NO-

3 -N 为(2. 58±0. 14) mg / L。 各氮指标均

在汛期出现了突变。 汛期 6 月 TN 与 NO-
3 -N 均显著高

于其他月份(P<0. 0001),流域内 NO-
3 -N 平均质量浓度

可达(10. 96 ±0. 26) mg / L。 冬季 1—2 月与夏季 8—9
月 NO-

3 -N 浓度显著低于其他时期(P<0. 0001)。
2. 2　 N2O 释放通量空间差异

结合流域土地利用现状,根据流域高程值与主要离

子单位电荷物质的量浓度(Ca2+、Mg2+、Na+ +K+、Cl-、
SO2-

4 、HCO-
3、CO2-

3 等八大离子)对采样点进行聚类,可
将流域划分为源头区、农田区、城区、河口区及入湖口

等,其水文特征与 N2O 释放通量见表 1 和图 4。 由于通

量分布不服从正态分布,采用非参数方法(NPAR1WAY
过程)对各不同土地利用区域通量做方差分析,结果显

示不同区域通量具有较显著差异(P = 0. 044)。 上游以里畈水库为主的源头区水量充足,水深达 10 m 以上,
水流稳定。 N2O 释放通量较低,5%修剪均数仅为 8. 46 μg·m-2·h-1。 中游村镇土地利用以农田为主,分布一

些造沙厂。 农田区相应氮营养盐浓度均有所提升,其中 NO-
3 -N 质量浓度增长近 1 倍,达(2. 44±0. 34) mg / L。

而 N2O 释放通量在此亦有较为剧烈的提升,约为源头区的 3. 67 倍。 之后虽然河水氮盐浓度持续增长,但 N2O
释放通量水平仅为(8. 24 ±1. 48) μg·m-2·h-1。 其后马溪汇入大量污水使得各指标浓度均显著增长(P<
0． 05),N2O 释放通量达到了(35. 74±11. 9) μg·m-2·h-1。 河口区域为苕溪河水与库区水体的交换区。 其 N2O
释放通量为(33. 86±14. 60) μg·m-2·h-1,其中极高值 397. 42 μg·m-2·h-1 出现在汛期中期。
2. 3　 N2O 释放通量的影响因素

就南苕溪流域总体而言,Spearman 相关分析显示:在众多环境变量中,只有水中 NO-
3 -N 含量与 N2O 通量

呈显著正相关( r=0. 314,P=0. 038)。 而温度与通量间并无显著关联( r=0. 010,P=0. 953)。 在 α=0. 10 的显
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著性水平下,TP、TC 与 N2O 释放通量正相关( r=0. 266,P=0. 085;r=0. 327,P = 0. 073)。 DO 饱和度则与通量

呈负相关( r= -0. 353,P=0. 092)。 其余营养盐及环境变量均对 N2O 通量无显著影响。

表 1　 南苕溪流域 N2O 释放通量 / (μg·m-2·h-1)

Table 1　 N2O emission fluxes in South Tiaoxi River watershed

区域
Region

5%修剪均数±
标准误

5% trimmed mean±
standard error

中位数
Median

范围
Range

河长 / km
Stream length

水文特征
Hydrological
characteristics

源头区 Headwaters region 8. 46±0. 68 7. 99 -18. 11—48. 54 14. 5 水较深,水流较慢

农田区 Farmland area 31. 10±8. 41 31. 68 6. 14—168. 36 16. 5 中等水深及水流

城区 Urban area 8. 24±1. 48 7. 47 1. 46—13. 68 6. 4 水较浅,水流较慢

马溪支流 Maxi tributary 35. 74±11. 90 28. 92 23. 62—81. 13 0. 4 水流较快,汇流　

河口区 Confluence area 33. 86±14. 60 26. 94 7. 17—397. 42 0. 6 中等水深及水流

入湖口 Reservoir entrance 22. 60±6. 84 24. 95 2. 13—50. 31 0. 2 水较深,水流较慢

图 4　 南苕溪 N2O 释放通量及营养盐指标空间变化

Fig. 4　 Spatial variation of N2O emission fluxes and nutrient variables in South Tiaoxi River

Z1:源头区 Headwaters region;Z2:农田区 Farmland area;Z3:城区 Urban area;Z4:马溪支流 Maxi tributary;Z5:河口区 Confluence area;Z6:入湖

口 Reservoir entrance; 其中:Z1 为上游 Upstream,共 14. 5 km;Z2 为中游 Midstream,共 16. 5 km;Z3—Z6 为下游 Downstream,共 7. 6 km

进一步分析区域内影响 N2O 释放通量的特异因素。 在中游农田村镇区,N2O 释放通量与水中 TOC 正相关

( r=0. 679,P=0. 09)。 下游水体 N2O 释放通量与 EC、TOC 显著正相关( r = 0. 497,P = 0. 012;r = 0. 555,P =
0． 011)。 在 α=0. 10 的显著性水平下,N2O 释放通量亦与气压变化呈负相关( r = -0. 389,P = 0. 055),与 TIC
负相关( r= -0. 405,P=0. 077)。

因子分析(FACTOR 过程)得到前 6 个公共因子特征值大于或约等于 1,累计解释所选变量总方差的

81． 5% (表 2)。 因子 1 与硝态氮、无机氮及无机氮磷比呈正相关,因而赋为硝态氮负荷因子;因子 2 与高程负

相关,与气压和电导率正相关,赋为地势及污染梯度因子;因子 3 与亚硝态氮及活性磷成正比,赋为活性氮磷

因子;因子 4 与温度正相关,与气压及溶解氧负相关,将其赋为温度因子;因子 5 与 COD 及氨态氮正相关,称
为还原因子;因子 6 与总氮及总氮磷比正相关,称之为总氮因子。 采用所得公共因子作为自变量与 N2O 通量
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进行逐步回归(STEPWISE 过程)。 硝态氮因子(P<0. 0001)、还原因子(P = 0. 0103)及总氮因子(P = 0. 0104)
显著影响 N2O 释放通量(R2 = 0. 551,P<0. 0001,C( p) = 1. 11),其中硝态氮因子单独可解释通量变异的

35． 3% 。 回归模型可表示为:N2O 通量=48. 76+75. 53×硝态氮因子-21. 60×还原因子+21. 80×总氮因子。

表 2　 因子分析:公共因子与原始变量

Table 2　 Factor analysis: common factors and original variables

变量
Variable

因子 1
Factor 1

因子 2
Factor 2

因子 3
Factor 3

因子 4
Factor 4

因子 5
Factor 5

因子 6
Factor 6

高程 Elevation -0. 15 -0. 91 0. 03 0. 01 0. 03 -0. 12

温度 Temperature -0. 09 0. 00 -0. 12 0. 91 -0. 11 -0. 14

气压 Atmospheric pressure -0. 06 0. 77 0. 12 -0. 52 0. 08 0. 04

溶解氧 DO -0. 12 0. 20 -0. 44 -0. 66 0. 04 0. 05

电导率 Electrical conductivity 0. 11 0. 81 0. 29 0. 06 0. 08 0. 11

pH -0. 51 0. 31 -0. 37 0. 04 0. 24 -0. 16

总氮 TN 0. 27 0. 16 0. 01 -0. 01 0. 13 0. 90

硝态氮 NO-
3 -N 0. 89 0. 12 -0. 04 0. 04 -0. 23 0. 17

氨态氮 NH+
4 -N 0. 07 0. 14 0. 42 -0. 16 0. 77 0. 06

亚硝态氮 NO-
2 -N 0. 05 0. 40 0. 74 0. 00 0. 18 -0. 13

总磷 TP -0. 03 0. 15 0. 22 0. 23 0. 10 -0. 11

活性磷 Soluble reactive phosphorus -0. 20 0. 09 0. 70 0. 01 0. 04 -0. 02
化学需氧量 CODCr 0. 00 -0. 02 -0. 09 -0. 04 0. 88 0. 18

总无机氮 Total inorganic nitrogen 0. 87 0. 20 0. 21 -0. 04 0. 20 0. 19

总氮磷比 TN / TP ratio 0. 13 0. 07 -0. 18 -0. 33 0. 20 0. 79

无机氮磷比 Inorganic nitrogen / phosphorus ratio 0. 82 0. 01 -0. 37 -0. 03 0. 20 0. 03

解释率 Explanatory percentage / % 23. 80 19. 50 15. 40 10. 00 6. 90 5. 90

　 　 TOC、TIC(total inorganic carbon)、TC(total carbon)自 3 月开始测量,为使因子分析及后续回归分析包含尽量多的观测数,未将其纳入因子分

析变量中; 3 个变量的影响已经做过分析,去除后并不影响因子结构及通量回归模型

3　 讨论

3. 1　 时间变异分析

除去个别负通量(分别出现在 2 月的长桥站点,9 月里畈水库及杨岭站点),苕溪临安段总体表现为大气

中 N2O 的释放源。 其释放通量与国内外部分河流相比情况如表 3 所示。 总体而言,南苕溪 N2O 释放通量水

平略低于大型河流或湖泊。 然而与其他源头水体相比,该释放通量水平属于中等偏高;尤其在河流污染负荷

较高时,N2O 释放十分显著。 南苕溪 N2O 释放通量呈现显著的季节模式,最低释放时期为冬季;释放活跃时

期出现在汛期,夏季 N2O 释放相对而言并不显著。 这与大多数研究所指出的河流、湖泊生态系统内 N2O 释放

通量冬低夏高的季节模式有所冲突[7, 16]。 相关分析亦证明温度与 N2O 通量之间并无显著关联( r=0. 010,P =
0. 953)。 事实上夏季温度较高,水-气界面交换更活跃,微生物反应活性亦较强。 理应观测到较高的 N2O 释

放。 二者的矛盾与控制河流 N2O 释放通量的主导因素有关。
在氮负荷(N 质量浓度<1. 4 mg / L)及 N2O 释放通量均较低的 Neuse 河流域内,虽然 TOC 及水体温度均

与 N2O 通量正相关,但水中硝态氮含量才是影响 N2O 通量的主要驱动因子[22]。 而对美国西北部的 12 条小

型溪流研究则发现冬季 N2O 释放最高、夏季最低[6]。 在 Ohio 河流域的研究中,36% 的通量变异可由季节模

式导致的温度变化来解释。 综合天然水体 N2O 通量研究,N2O 释放通量的变异主要由温度及氮素可利用性

控制[7]。 二者在具体河流的 N2O 释放通量中的相对重要性各不相同,多数情况下河流中温度与水体无机氮

水平共同变化。 不同研究区域不同河流主导因素也不一致。 当流域无机氮水平较为恒定时,季节模式下的温

度变化会成为主导流域 N2O 释放通量变异的主要因素[7]。 而当河流无机氮含量变化较为剧烈时,氮的可利

用性差异会胜过季节温度模式成为主导 N2O 释放通量的关键因素。 本研究中南苕溪无机氮水平在 0. 4—
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13． 2 mg / L 范围内变化,尤其汛期时无机氮水平显著高于其他时期(平均值(5. 11±0. 55) mg / L),从而该因素

成为影响南苕溪 N2O 释放通量变异的主要因素。 因此评估特定河流 N2O 年释放变异时,应当综合考虑温度

效应及营养盐输入效应。

表 3　 国内外河流 N2O 释放通量对比

Table 3　 N2O emission fluxes from the international and domestic rivers

来源
Data source

研究区域
Study area

N2O 释放通量范围

N2O emission fluxes range
方法
Method

国外
International Mcmahon 等[17] South Platte River, nitrogen-rich 90—32600 μg N·m-2·d-1

密闭箱法
Closed
chamber method

Hendzel 等[18] Boreal forest reservoirs -3. 5—-1. 0 μg·m-2·d-1 估算 Estimation

Garnier 等[19] Tidal Seine River estuary (France) 25—60 kg N / d 估算

Clough 等[20] Spring-fed LII river, New Zealand 52—140 μg·m-2·h-1

13—25 μg·m-2·h-1
密闭箱法
估算

Beaulieu 等[6] Headstream, Michigan -8. 9—266. 8 μg N·m-2·h-1 估算

Beaulieu 等[7] Ohio River, cut by 20 dams 12. 2—623 μg N·m-2·h-1 密闭箱法

国内
Domestic 熊正琴等[13] 太湖流域 Taihu Lake Basin 河流 River:122. 5 μg N·m-2·h-1

湖泊 Lake:3. 53 μg N·m-2·h-1 密闭箱法

王仕禄等[21] 太湖流域
河流:142. 1 μmol·m-2·d-1

湖泊:14. 0 μmol·m-2·d-1 估算

李飞跃等[11] 句容水库,农业流域
Jurong Reservoir, agricultural watershed

河流:0. 29—8. 41 μg·m-2·h-1

水塘 Pond:-0. 42—16. 76 μg·m-2·h-1 密闭箱法

本研究
This study

太湖流域,南苕溪
Taihu Lake Basin, South Tiaoxi River -18. 11—397. 42 μg·m-2·h-1 密闭箱法

事实上,一年中第一轮持续降雨从汛期初开始。 南苕溪作为典型的山溪性源头河流,流域在该时期总体

呈现山洪爆发特征,具体表现为流量显著增加,流速湍急,河水变浑。 降雨及径流携带大量营养盐及颗粒物进

入河流,使得河流水体污染负荷大幅增加。 8—9 月虽然温度较高,但硝态氮含量低于年平均水平,因此通量

也较低。 7 月河流水体虽具有较高的 NO-
3 -N 含量(>4 mg / L)和较高的温度,而 N2O 释放通量也不高,可能因

为该月 TOC 水平较低,仅为 2. 18 mg / L(年均 3. 07 mg / L)。
多年水文监测数据亦表明,南苕溪上游年径流量多年平均为 1. 88 亿 m3,其中 4—9 月径流量占全年的

72. 5% 。 而每年的 11 月至翌年的 1 月,径流量仅占全年径流量的 7. 3% 。 因此,以南苕溪为代表的源头溪流

在汛期时大量径流汇入造成氮负荷及 N2O 温室气体释放剧烈增加的效应需引起注意。
3. 2　 空间变异分析

南苕溪上游至下游依次经历森林、农田、城区的土地利用类型变迁。 与土地利用变迁对应的是逐渐升高

的污染负荷梯度。 上游源头至下游河口河流水体中 TN 由 4. 28 mg / L 增至 8. 25 mg / L,NO-
3 -N 由 1. 36 mg / L

增加至 4. 14 mg / L,NH+
4 -N 由 0. 39 mg / L 增至 0. 89 mg / L,NO-

2 -N 由 0. 035 mg / L 增至 0. 136 mg / L。 水中 TIC
则由 0. 52 mg / L 增长至 10. 62 mg / L,TOC 及 SRP 有小幅增长。 河口 N2O 释放通量较上游源头增长了 300% 。
根据南苕溪各河段河长、河宽及 N2O 释放通量均值估算,南苕溪干流 N2O 年释放量可达 0. 38 t / a,单位面积

N2O 年释放量为 1. 95 kg·hm-2·a-1,与黄土高原农田土壤单位面积年排放相当(2. 0—2. 8 kg·hm-2·a-1) [23-24],
但远低于华北平原典型农田土壤作物生长季 N2O 平均排放通量(80—250 mg·m-2·h-1,大于 7000 kg·hm-2·
a-1) [25]。

除临安城区河段以外,南苕溪 N2O 释放通量随着上游至下游逐步升高的污染负荷而逐渐增加。 统计分

析亦支持地势因素及氮营养负荷因素对 N2O 通量具有显著影响的结论。 城区段 N2O 释放通量偏低的现象应

当归因于城区段河道因素。 城区段河道渠道化较严重,橡胶坝较多,河流流量较小。 城区上段流速较快,但水

流较小;下段虽然流量有所增加,但流速缓慢。 虽然该河段污染负荷继续升高,但由于总体流量小,水流太缓,
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该区段 N2O 释放通量甚至低于源头区。
3. 3　 影响因素分析

苕溪临安段河床主要构成为卵石、砾石及生物膜,未见有明显沉积物形成。 源头溪流水深较浅,原位测定

结果表明大部分河床界面偏离厌氧环境,沉积物 N2O 产量受到限制。
本研究中水体无机氮水平是控制 N2O 释放通量的主导因子,N2O 通量随水中可利用态氮含量增加而增

加。 流域由山区源头至低处城区其 N2O 通量逐渐增高。 回归模型显示总氮水平对 N2O 释放通量也具有正效

应。 此外,较高的有机碳与活性磷水平也会促进 N2O 释放。 本研究中温度对河流 N2O 通量无显著效应,概因

流域无机氮水平波动较大而使得温度效应因此减弱。 决定河流 N2O 通量变化的主要因素因不同流域河流特

异状况而异。
河流 N2O 产生主要由反硝化、短程硝化及硝化菌的反硝化作用产生。 N2O 是反硝化过程的必要中间产

物,继续还原时可生成氮气。 硝化作用中本应氧化为亚硝态氮的羟胺因环境变化可发生短程硝化转化为

N2O。 一定条件下硝化菌可将亚硝态氮还原转而变为反硝化路径从而产生 N2O[26]。 河流水体溶解氧对其中

微生物活性影响重大。 水体若原本为厌氧性,遇氧小幅增加时 N2O 产量将剧烈增加[27];而当溶解氧含量始终

较充足时,N2O 产量反而有限。 N2O 在河流水体中产生后,向水-气界面传输过程被 N2O 还原酶(nos)捕获,促
进 N2O 进一步还原为 N2,最终导致河流 N2O 产量受限。 而土壤则不存在这一障碍,N2O 一旦生成后可相对

自由地逸散至大气中,从而具有较高的 N2O 释放通量[8]。 当温度升高或其他原因造成水中溶解氧降低时,水
体中反硝化过程得到强化,从而促进了反硝化过程中 N2O 的生成。 同样,硝化过程初始步骤的中间产物羟胺

因溶解氧不足会更倾向于不完全氧化生成 N2O[26],如此硝化过程中的 N2O 产量也得以增加。 即是,河流水体

溶解氧含量降低时将既促进硝化过程产生 N2O,也利于反硝化作用生成 N2O,结果都是 N2O 释放得到加强。
这与本研究中 DO 饱和度与 N2O 释放负相关( r= -0. 353,P=0. 092)对应。

Beaulieu 等人在美国 72 条源头溪流进行的15N 同位素研究显示,激流系统可成为原位 N2O 产生的活跃

区,尤其当人为输入造成水体硝态氮大幅增长时[8]。 当水中硝态氮浓度较高时,硝化产物(包括硝态氮与亚

硝态氮)浓度过高,导致硝化过程中间产物羟胺继续转化受限转而氧化为 N2O,造成后者产量增加。 水中反硝

化过程 N2O 产量由(NO3+NO2)-N 供给及电子供体需求的平衡调控[28]。 硝态氮浓度升高时,硝态氮作为比

N2O 更强的电子受体对 nos 的抑制使得 N2O 难以继续还原,从而得以累积产生并释放。 总之,水体中硝态氮

浓度增加也可同时促进硝化与反硝化过程中 N2O 生成。 本研究及较多其他河流 N2O 释放通量研究[22, 29] 亦

都支持水体硝态氮含量增加对 N2O 释放的正效应。
N2O 气体从水体中释放的过程是一个动力过程,必然也与水流动力及水-气界面动力息息相关。 因此,

水深、水流速率、流量、风速等河道动力因素都会对水中气体释放通量具有一定影响。 较快的水流速度及较大

的风速利于水-气交换从而利于 N2O 的释放[30]。 水深相对较深与水量相对充足的河段其 N2O 释放通量高于

水浅流小的河段[7]。
南苕溪流域水体溶解氧充足,平均 DO 饱和度达 96. 1% ,因而水体中硝化过程优于反硝化过程而占主导。

Beaulieu 提到持留时间、水体悬浮颗粒物含量及底质表面积与水体体积比率是决定水体或沉积物作为硝化主

体的重要因素[7]。 小型溪流中水体持留时间较短,水中悬浮颗粒较少,河床面积与水体体积比较大,因而沉

积物硝化占主导。 河口和海口区域悬浮颗粒浓度较高,且水体持留时间较长,由此形成浊度最大化的状态有

利于水体硝化反应的进行,此时水体硝化可占主导。 推及本研究区域,南苕溪农田区及河口区具有较长的停

留时间、较充足的悬浮颗粒因而水中硝化较为活跃。 图 4b 中两区段硝态氮水平高于其他区段,显示出较强的

硝化活性。 两区域较高的 N2O 释放通量也与之对应。
4　 结论

南苕溪流域总体表现为 N2O 的净释放源。 时间上表现为冬季 N2O 释放最低、汛期最高。 空间上下游释

放通量高于上游源头。 污染物负荷与 N2O 释放通量趋势基本一致。 控制南苕溪 N2O 释放通量的主导因素是
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流域无机氮(主要为硝态氮)负荷。 其他影响 N2O 通量变化的因素还包括碳、磷含量、溶解氧含量及地形地势

等。 由于 N2O 水-气交换过程是个涉及河流微生物活性、污染负荷、河流水文水力及水-气界面动力因素等多

方面影响的复杂过程,其释放机制有待更深入的研究。 这对更准确地估计与衡量大尺度上 N2O 的释放量及

相应气候效应具有重大意义。
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