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摘 要:采用电感耦合等离子体质谱法(ICP-MS)对白令海北部、楚科奇海和加拿大海盆等亚北极海域表层沉积物

中13种金属元素(Fe,Mn,Al,Co,Ni,Cu,Zn,Cd,Cr,Ba,Ag,Pb和U)的含量进行测定,结合富集系数(EF)和因子

分析结果,探讨研究区的亚北极海域沉积物中各金属元素的可能影响因素。结果表明,在楚科奇海和加拿大海盆

是Co,Ni,Cu,Zn,Cr,Ba,Ag,Fe,Mn,Al和Pb高值区,低值区大多出现在白令海北部;而U和Cd的高值区主要出

现在楚科奇海北部,并表现出含量向加拿大海盆逐渐降低的趋势。EF分析结果显示:在目标海区的沉积物中Fe,

Mn,Cu,Ag,Ba,Co,Ni和Pb未见富集;而Cr,Cd,Zn和U则表现出轻度富集。因子分析对于金属元素的聚类划分

结果与通过EF 计算对于金属元素富集程度的区分结果相吻合,因此 Al,Mn,Co,Ni,Cu,Ag和Pb可能主要受到

陆地岩石和土壤风化的影响;Cr,Cd和U主要受到陆源输入和人类活动影响,即人类活动是造成亚北极地区沉积

物金属元素富集的重要原因;而Ba主要受生物活动影响;Fe和Zn不仅受自然来源和人为来源共同作用,还可能受

到生物活动的影响。
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重金属具有毒性、持久性和生物积累等性质,因此被认为是自然环境中的严重污染物之一[1]。生活和工

业排放的废弃物,通过地表径流、大气干湿沉降等方式输入到海洋,导致一些重金属元素在海洋水体中浓度

升高,且最终积累到沉积物中储存起来[2-4]。海底沉积物作为陆源排放金属元素的汇,能够反映出该海域的

污染状况和历史[5]。近年来,在全球变暖背景下,北极及其周边环境正经历着明显的自然环境变化,同时又

受到人为排放污染物的影响,尤其是对拥有丰富矿产和渔业资源的白令海北部和楚科奇海[6],成为北极、亚
北极环境污染研究的热点区域。

国内外对北极周边海域环境中的金属元素已有一定研究:20世纪90年代,Naidu等的研究结果表

明,楚科奇海东北部表层沉积物中重金属的含量低于南大洋深处的罗斯海[7];白令海峡南部海水中4种

重金属离子的浓度水平也较低,但Ga和Cr存在垂直迁移,在底层出现富集的情况[8];近年来,Cai等的研

究表明,Zn,Cr,Cu,V和Pb等金属元素在白令海、楚科奇海北部及其周围区域表层沉积物中出现高值,可
能受到人为活动的影响[9];而宋冬梅等亦认为人为排放重金属对楚科奇海及白令海北部的环境已造成一

定的影响[10]。综上所述,北极周边海域环境中的重金属含量有增加的趋势,然而,北极周边海域沉积物
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中不同金属元素的潜在来源和影响因素,目前还未探明。阐明该海域沉积物中各金属元素的分布和潜在

影响因素,对了解北极及其周边海域沉积物中重金属元素的现状以及进一步了解人为活动对北极周边环

境的影响有重要意义。
本研究以白令海、楚科奇海和加拿大海盆西北部等亚北极海区为目标研究海区,通过对表层沉积物

中13种金属元素(Co,Ni,Cu,Zn,Cd,Cr,Ba,Ag,Pb,Fe,Mn,Al和 U)的含量测定,探究金属元素在该海

域表层沉积物中的空间分布特征、地球化学特征,并考察各金属元素之间的来源差异以及在该海域沉积

物中的富集情况。

1 材料与方法

1.1 样品采集

2014-07-09参加我国第6次北极科学考察,获得了位于亚北极区域白令海、楚科奇海、楚科奇海台及加

拿大海盆西北部海域的表层沉积物样品;使用箱式采样器采集表层沉积物样品(0~10cm),获得样品后立

即置于-20℃冰柜中冷冻保存,共采集了21个样品,采样站位如图1。

图1 采样站位图

Fig.1 Locationmapofthesamplingsites
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1.2 金属元素分析

首先,使用真空冷冻干燥机(LABCONCO公司,美国)对沉积物样品进行冷冻干燥处理;其次,准确称取

0.20g沉积物干粉样品,置于聚四氟乙烯(PTFE)消解罐中,加入6.0mL浓 HNO3(分析纯,Merck,德国)、

2mLH2O2(优级纯,Merck,德国);然后,在 MARs密闭微波消解仪(CEM公司,美国)中消解;最后,用超

纯水(Milli-Q超纯水处理系统,美国,Milipore公司,18.2MΩ)溶解定重至20.0g,即为待测溶液。
采用电感耦合等离子体质谱仪(ICP-MS,美国,Agilent7500a)测定待测溶液中各金属元素含量。首先

利用调谐液对仪器进行调谐,使仪器的灵敏度、分辨率、氧化物、双电荷达到分析测定要求,具体ICP-MS工

作参数详见表1。根据表1的工作参数,测定沉积物中各金属元素含量。各金属多元素混合标准溶液

10μg·mL-1 和内标溶液10μg·mL-1(使用前用体积分数5%的HNO3稀释成100μg·L-1)均购自美国

Agilent公司。

表1 ICP-MS工作参数

Table1 WorkingparametersofICP-MS

项 目 参 数 项 目 参 数

射频功率 1350W 样品提升速率 1.0mL·min-1

采样深度 6.3mm 分析模式 quantity

等离子体气流速 16.0L·min-1 扫描模式 jump

辅助气流速 1.00L·min-1 样品驻留时间 30ms

载气流速 1.15L·min-1 数据采集重复 3

采样锥 1.0mm 积分时间 0.1000s

截取锥 0.8mm

  注:空白处无数据

1.3 因子分析

使用SPSS软件(StatisticalProductandServiceSolutions,v22.0,IBM 公司)中的皮尔森相关分析

(PearsonCorrelationAnalysis)和因子分析(FactorAnalysis),对已测定的金属元素之间存在的内在相关关

系进行研究[11]。使用因子分析,分析多种金属元素之间的相关联系,并在Kaiser标准化正交旋转的基础上

进行“因子旋转”,使每一个主因子尽可能与最少的变量存在相关关系,从而得到新的各因子矩阵,保证各金

属要素得到更清晰的解释。因子分析得到的因子,可以用来评价各金属要素的控制作用。本研究在P<0.
05的条件下,进行相关分析和因子分析。

1.4 富集系数(EF)的计算

富集系数(EnrichmentFactor,EF)选择表生过程中地球化学性质稳定的元素作为参考元素(或称标准化

元素),来判断金属元素的富集程度,是定量评价金属富集程度与富集来源的重要指标[12-13]。其计算方法为

EF=
Cn/Cref

Bn/Bref
, (1)

式中,Cn,Cref分别代表沉积物中重金属含量及参比元素含量;Bn,Bref分别为重金属背景值及参比元素背

景值。
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2 结果与讨论

2.1 各金属元素含量与分布

亚北极海区表层沉积物中的13种金属元素包括10种微量金属元素(Co,Ni,Cu,Zn,Cd,Cr,Ba,Ag,Pb
和 Mn)和3种常量元素(Fe和Al)以及放射性元素(U),测定结果见表2。

表2 沉积物中13种金属元素的含量

Table2 Concentrationsof13metalelementsinthesediments

项 目
Al/

mg·g-1
Fe/

mg·g-1
Mn/

μg·g-1
Cr/

μg·g-1
Co/

μg·g-1
Ni/

μg·g-1
Cu/

μg·g-1
Zn/

μg·g-1
Cd/

μg·g-1
Ag/

μg·g-1
Ba/

μg·g-1
Pb/

μg·g-1
U/

μg·g-1

平均值 43.67 33.45 306.1 57.47 10.95 24.26 14.37 85.77 0.178 0.167 373.3 12.8 12.11

标准偏差 10.54 4.69 177.7 7.54 8.94 9.34 6.57 34.66 0.071 0.089 94.46 6.10 2.76

最大值 61.67 43.02 681.6 71.22 27.72 43.27 24.22 152.6 0.328 0.328 584.4 22.12 17.4

最小值 21.79 23.24 81.1 40.00 3.25 13.70 4.86 22.83 0.105 0.069 264.8 4.13 6.77

中位数 45.43 34.16 254.8 57.16 5.60 20.04 12.38 83.88 0.155 0.116 337.8 11.28 12.06

实验结果表明,在亚北极表层沉积物中Co,Ni,Cu,Zn,Cr,Ba,Ag,Fe,Mn,Al和Pb的含量,表现出相

似的平面分布特征,即高值区主要出现在楚科奇海北部和加拿大海盆西北部的区域,而低值区主要出现在白

令海北部和楚科奇海南部区域(图2),这与宋冬梅等[9]和Cai等[10]的研究结果一致,对于Cd和放射性元素

U,在白令海北部和楚科奇南部含量都较高,含量向加拿大海盆西北部逐渐降低。这样的分布特征可能是由

于携带金属离子的河水汇入楚科奇海,被陆源沉积下来的粉砂和黏土吸附[14],并最终沉积于楚科奇海,使楚

科奇海沉积物中金属含量增加,又由于楚科奇海向加拿大海盆的海底深度变化较大(图2),造成沉积物水平

迁移,使加拿大海盆西北部中某些金属离子的含量略大于楚科奇海;白令海峡水流较急,可将白令海水体中

的金属离子通过白令海峡输送到楚科奇海及更远区域[15],仅一小部分在白令海北部沉积,这可能是造成白

令海北部区域金属含量较低的原因(图2)。加拿大的育空河沉积物的历史迁移印证了本研究中各金属的分

布趋势[15]。育空河直接注入白令海,其中有一部分育空河沉积物,随着北向的阿拉斯加沿岸流,通过白令海

峡进入楚科奇海,并最终沉积到楚科奇海及加拿大海盆的沉积物中[15-16]。总之,本研究区域沉积物中大部

分金属元素的分布特征存在相似之处,可能是白令海北部、楚科奇海和加拿大海盆周边区域陆源输入和采样

区域水文条件驱动的共同作用的结果。

2.2 金属元素在沉积物中的富集系数

沉积物中金属可能受自然风化来源或人为活动影响,为探讨各金属元素不同来源的富集状况,本研究计

算了白令海北部、楚科奇海及加拿大海盆西北部表层沉积物中各种金属元素的富集系数(EF)(表3)。计算

EF 时,采用从陆地向海洋稳定迁移的Al作为标准化元素[17],考虑到区域的差异,背景值尽量采用当地背景

值或全球土壤背景值,但由于个别金属元素,尤其是Ag和U在该研究海域的背景值缺失,只能使用其他海

域的背景值。其中,Mn,Fe,Cu,Cd和Pb采用楚科奇海域柱状样底端的各金属背景值[18];Cr,Co,Ni和Zn
引用宋冬梅等研究北极区域的背景值[10];Al和Ba采用全球土壤平均值[19];Ag是采用1848年普吉特海湾

沉积物柱状样岩心背景值[20];U采用非洲陆架区的U的柱状样背景值[21]。为了便于区分金属的富集程度,
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图2 沉积物中13种金属元素分布图

Fig.2 Distributionsof13metalelementsinthesediments

本研究将EF 大致分为两类,即EF<1.5,为不富集;2<EF<1.5,为轻度富集。从表3中可以看出,Fe,Co,

Mn,Ni,Cu,Zn,Ag,Cd,Ba和Pb,根据EF 的平均值或中位数低于1.5,表现出不富集程度;而Cr,Zn,Cd和

U的EF 平均值和中位数都高于1.5,则表现出轻度富集程度。
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表3 各种金属富集系数分析结果

Table3 Theresultsofenrichmentfactors(EFs)analysisofthirteenmetalelements

金 属 背景值
富集系数(EF)

平均值 标准偏差SD 中位数
富集程度

Al 69.3mg·g-1 - - - -

Fe 31mg·g-1 1.58 0.31 1.51 不富集

Cr 60μg·g-1 1.58 0.29 1.61 轻度富集

Mn 340μg·g-1 1.40 0.72 1.21 不富集

Co 10μg·g-1 1.59 1.04 1.05 不富集

Cu 13μg·g-1 1.69 0.53 1.48 不富集

Zn 80μg·g-1 1.66 0.49 1.57 轻度富集

Ni 26.8μg·g-1 1.43 0.37 1.47 不富集

Ag 0.15μg·g-1 1.77 0.81 1.25 不富集

Cd 0.16μg·g-1 1.85 0.81 1.62 轻度富集

Ba 445μg·g-1 1.40 0.51 1.16 不富集

Pb 13μg·g-1 1.49 0.48 1.30 不富集

U 11μg·g-1 1.81 0.46 1.71 轻度富集

  注:“—”为此处无数据

2.3 因子分析探究金属的可能影响因素

本研究中,13种金属元素含量数据的特征符合因子分析的要求(KMO检验>0.7,Bartlett’s检验的sig.
<0.05),适合因子分析条件。通过表4中各金属元素之间的相关系数矩阵,计算相关矩阵的特征值和特征

向量,得到表5中各因子的特征值和贡献率,用于探究白令海北部、楚科奇海及加拿大海盆西北部表层沉积

物中多种金属元素之间的地球化学特征,并为该海域的各金属污染成因的解释提供一定的理论依据[22]。
首先,分析各金属元素之间的相关性。从表4可以看出,Al与各金属Cr,Fe,Co,Ni,Cu,Zn,Ag,Pb之

间都存在显著相关关系;Mn与Fe,Co,Ni,Cu,Zn,Pb之间都存在显著相关关系,相关系数都在0.62以上;

Fe与Al,Cr,Mn,Zn,Pb之间也都存在显著相关关系;与此同时,各金属之间也存在相关性,比如Cu与Co,

Ni,Zn,Pb之间各自存在相关性,Cr,Cd和放射性元素U之间也存在相关性。以相关性分析结果为基础,相
关性较好的元素可能在成因和来源上有一定的关联[5],因此,这些存在相关性的金属可能具有相似的地球化

学特征或物质来源(表4)。然后对该海域表层沉积物的多种金属进行因子分析,取特征值大于1.1的3个因

子(累积方差为78.81%),经过最大方差旋转,得到旋转后各因子的得分情况见表5。因子1的方差贡献为

51.49%,代表的元素组合为Al,Mn,Co,Ni,Cu,Ag和Pb;因子2的方差贡献为18.32%,代表的元素组合为

Cr,Cd和U;因子3的方差贡献为8.999%,代表的元素为Ba(表5)。值得注意的是Fe和Zn在这3个因子

中的贡献比较平均,对各因子的贡献都在0.4以上(表5)。
上述因子分析结果,与2.2节的富集系数结果相吻合,即因子1中存在显著相关关系的Al,Mn,Co,Ni,

Cu,Ag,Pb元素,其富集系数结果均没有表现出富集,说明这些金属受到的影响程度相同且可能具有相似的

来源;因子2中的Cr,Cd和U,其富集系数结果均表现出轻度富集,可能是由于受到陆源输入和人为活动的

影响(表3,表5)。也就是说,分析对于金属元素的聚类划分结果与通过EF 计算对于金属元素富集程度的

划分结果相一致,这说明金属的富集程度可能与其相似的来源有关。因此,结合富集系数和因子分析结果,
探讨这些金属的存在和分布在本研究中亚北极地区可能的影响因素。

金属元素Al,因其从陆地到海洋的传递过程中相对稳定,能够作为海洋沉积物中陆源成分的指标[23],
由此可以推断,因子1中的元素组合Co,Ni,Cu,Mn,Al和Pb可能属于自然来源,都来源于陆地岩石和土壤

风化产物(表5)。而放射性元素U主要来自大陆,其绝大部分由河流输送入海,之后又较集中地沉积在大陆
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架区[24],主要来自于陆源输入和人为活动,比如核燃料或电子管制造业,可作为人为来源的指标[24]。因此,
因子2中的元素组合Cr,Cd和U可能都属于人为来源,都受到陆源输入和人为活动的影响(表5)。据文献

研究,沉积物的微量元素Ba主要为生物成因,与海洋生物活动有关[25],可作为反演海洋古生产力的指

标[27]。Ba也可能受到海底热液沉积的影响,但其影响在该研究区域可以忽略不计[26]。因此,因子3中的

Ba在该研究海域中主要受生物活动的作用。另外,海洋中Fe的氧化物可以吸附痕量金属或与痕量金属发

生共沉淀,最终累积到沉积物中,因此Fe与多种金属存在相关关系,其中与Zn的相关性最高[28](表4)。同

时Fe和Zn在海水中是浮游植物生长的必需痕量金属元素,参与生物的新陈代谢过程。从因子分析结果可

以看到,Fe和Zn表现出对3个因子都有较高贡献,这说明Fe和Zn可能受到自然来源和人为来源共同作

用,也会受到生物活动的影响(表5)。

表4 沉积物中多种金属元素之间的相关系数矩阵

Table4 Correlationcoefficentmatrixamongthirteenmetalelementsinthesediment

Al Cr Mn Fe Co Ni Cu Zn Ag Cd Ba Pb U

Al 1 0.636** 0.504* 0.642** 0.722** 0.698** 0.800** 0.731** 0.490* 0.086 0.187 0.864** 0.345
Cr 1 0.027 0.479* 0.067 0.072 0.299 0.622** 0.188 0.464* -0.093 0.335 0.643**

Mn 1 0.623** 0.646** 0.747** 0.815** 0.726** 0.230 0.146 0.531* 0.827** 0.060
Fe 1 0.336 0.432 0.509* 0.852** 0.461* 0.159 0.446* 0.725** 0.157
Co 1 0.970** 0.860** 0.484* 0.418 -0.083 0.238 0.793** -0.073
Ni 1 0.891** 0.571** 0.450* -0.025 0.387 0.828** -0.048
Cu 1 0.720** 0.387 0.138 0.365 0.911** 0.203
Zn 1 0.368 0.428 0.301 0.822** 0.438**

Ag 1 0.989 0.208 0.487* -0.016
Cd 1 -0.133 0.109 0.307
Ba 1 0.353 -0.318
Pb 1 0.218
U 1

  注:*为存在相关性;**为显著性相关;空白处无数据

表5 最大方差旋转后,因子分析信息提取表

Table5 Tableoffactoranalysisinformationextractionaftermaximumvarimaxrotation

金 属 因子1 因子2 因子3 贡献率

Al
Cr
Mn
Fe
Co
Ni
Cu
Zn
Ag
Cd
Ba
Pb
U

0.820
0.179
0.659
0.414
0.966
0.943
0.904
0.560
0.504
-0.103
0.189
0.869
0.101

0.434
0.893
0.063
0.444
-0.132
-0.096
0.178
0.640
0.078
0.657
-0.234
0.263
0.792

0.082
-0.021
0.592
0.665
0.036
0.195
0.236
0.476
0.168
0.146
0.842
0.344
-0.282

0.867
0.829
0.789
0.811
0.951
0.936
0.904
0.949
0.289
0.464
0.799
0.942
0.716

特征值 6.694 2.382 1.170 -

方差/% 51.490 18.324 8.999 -

累积方差/% 51.490 69.814 78.813 -

  注:“-”代表无数据
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3 结 论

亚北极海域表层沉积物中多种金属元素的分布特征,表现为楚科奇海北部和加拿大海盆西北部含量高,
白令海北部和楚科奇海南部含量较低,可能与整个研究区域的陆源输入情况和水文状况有关,即白令海北部

的大体积水携带金属元素,通过白令海峡,最终沉积于楚科奇海。亚北极海域表层沉积物中金属元素富集系

数(EF)分析结果:Cr,Zn,Cd和U表现轻度富集;Fe,Co,Mn,Ni,Cu,Zn,Ag,Cd,Ba和Pb元素,在本研究

海域没有发生富集。结合因子分析结果,与EF的结果相似,即亚北极海域表层沉积物中Co,Ni,Cu,Mn,

Al,Pb可能属于自然来源,来源于陆地岩石和土壤风化产物;Cr,Cd,U可能都属于人为来源,受到陆源输入

和人为活动的影响较大;Ba受到生物活动影响;Fe和Zn不仅受到自然来源和人为来源共同影响,还受到生

物活动的影响。
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EnrichmentCharacteristicsandInfluencingFactorsofVariousMetal
ElementsintheSurfaceSedimentsofSubarcticAreas

HANTong-zhu1,2,ZHENGXiao-ling1,2,TENGFang1,2,CHENJun-hui1,2,WANGBao-dong1,2

(1.TheFirstInstituteofOceanography,SOA,Qingdao266061,China;

2.KeylaboratoryforMarinebioactivesubstancesandmodernanalyticalTechnology,SOA,Qingdao266061,China)

Abstract:Theconcentrationsofthirteenmetalelements(Fe,Mn,Al,Co,Ni,Cu,Zn,Cd,Cr,Ba,Ag,

PbandU)inthesurfacesedimentsofsubarcticareasincludingtheBeringSea,theChukchiSeaandthe
CanadaBasinaredeterminedbyusinginductivelycoupledplasmamassspectrometer(ICP-MS),andthe
factorsinfluencingthemetalelementsinthesurfacesedimentsarediscussedbymeansoffactoranalysis
andenrichmentfactor(EF)analysis.TheresultsshowthattheconcentrationsofCo,Ni,Cu,Zn,Cr,Ba,

Ag,Fe,Mn,AlandPbinthesurfacesedimentsarehigherintheChukchiSeaandtheCanadaBasinand
relativelylowerinthenorthernpartoftheBeringSea.TheconcentrationsofUandCdarehighermainlyin
thenorthernChukchiSeaandtendtodecreasegraduallytowardtheCanadaBasin.TheEFanalysisindi-
catesthatFe,Mn,Cu,Ag,Ba,Co,NiandPbarenotenrichedinthesedimentsofthestudyareas,while
Cr,Cd,ZnandUaremildlyenriched.Theclusteringresultsofthemetalelementsobtainedthroughthe
factoranalysisareconsistentwiththedistinguishingresultsofthemetalelementenrichmentdegreecalcu-
latedthroughtheEFanalysis.Itis,therefore,consideredthatAl,Mn,Co,Ni,AgandPbareprobably
affectedmainlybytheweatheringoflandrocksandsoils;Cr,CdandUmainlybytheterrigenousinput
andthehumanactivities;Bamainlybythebiologicalactivities;andFeandZnnotonlybythenaturaland
anthropogenicsources,butalsobythebiologicalactivities.Thehumanactivityisamajorreasonforthe
enrichmentofmetalelementsinthesedimentsofthesubarcticareas.
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