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摘 要  通过对紫色土坡耕地地表径流、壤中流径流过程及其硝酸盐含量的长期监测，研究紫色土坡耕地硝酸盐流失特征。结果表明，径流过程对紫色土坡耕地硝酸盐流失过程影响明显。地表径流过程中硝酸盐含量随降雨历时表现为先升后降的趋势，而壤中流过程则表现为不断上升、趋于稳定的趋势。紫色土坡耕地硝酸盐流失潜在的环境风险极大，历次降雨产流事件中地表径流和壤中流NO3--N平均含量分别为0.73±0.17 mg L-1、21.72±2.05 mg L-1，其中，75%的地表径流NO3--N含量超过0.5 mg L-1，85%的壤中流NO3--N含量超过10 mg L-1。紫色土坡耕地地表径流NO3--N年流失负荷为0.93±0.05 kg hm-2，壤中流NO3--N年流失负荷为33.51±2.73 kg hm-2，分别占当季施肥量的0.62%、22.34%，随壤中流淋失是紫色土坡耕地硝酸盐流失的主要途径。紫色土坡耕地硝酸盐流失不仅可能造成当地地表水富营养化，而且可能造成当地浅层地下水硝酸盐污染，将加剧长江上游水环境压力。
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 农业非点源污染是水质恶化的重要原因[1]。在欧美，农业非点源氮占进入水体氮素的37%~82%[2]。硝酸盐通常是农业非点源氮的主要形态。这主要由于硝酸盐易溶于水，在降雨的驱动下极易进入水体，当其含量超过一定限度后，形成水体富营养化和地下水硝酸盐污染[3,4]，不仅破坏了水环境的物质平衡，而且危及人类健康。为控制水体硝酸盐污染，科学家已经对农田土壤硝酸盐流失的途径及其影响因素进行了深入研究[5,6]，基本阐明了平原地区农田土壤硝酸盐流失的途径及其影响因素，并建立了相应的模型。但是，坡地土壤硝酸盐流失因其过程复杂而缺乏系统的研究[7~11]，其流失过程尚不完全清楚[12]，而且对其流失途径的探讨存在争议[7]。
紫色土是由紫色页岩发育而成的土壤，孔隙度大，入渗能力强，而且土层浅，下伏透水性较弱的泥页岩。紫色土耕地以坡耕地为主，坡耕地氮素流失不仅可能加剧该区地表水富营养化程度[13]，而且可能造成该区浅层地下水硝酸盐污染[14]。目前，紫色土坡耕地氮素随地表径流流失的研究初步认定紫色土坡耕地氮素随地表径流是造成长江上游水体硝酸盐含量增多的重要来源[15,16]。关于紫色土坡耕地硝酸盐淋失的研究也已有报道，认为紫色土坡耕地氮素淋失实质上是随壤中流淋失[17]。贾海燕等[18]通过人工降雨模拟试验研究了紫色土地区水文特征对硝态氮流失的影响，认为壤中流是硝态氮的主要水文传输途径。但是，目前对自然降雨条件下紫色土坡耕地硝酸盐流失途径缺乏多年定位观测以确定其流失通量。
本文拟通过多年（2004-2006）定位观测，研究紫色土坡耕地土壤硝酸盐随径流流失的过程特征，查明紫色土坡耕地土壤硝酸盐流失的主要途径与通量。
1. 研究区概况与研究方法

1.1 研究区概况

野外观测与试验依托中国科学院盐亭紫色土农业生态试验站（105º27′E，31º16′N）。该站位于四川盆地中北部的盐亭县林山乡，地处涪江支流弥江、湍江的分水岭上。属中亚热带湿润季风气候，年均气温17.3ºC，极端最高气温40ºC，极端最低气温-5.1ºC；多年平均降雨量826mm。土壤为紫色土，田间持水量为28.1%~37.8%，凋萎湿度为5.4%~7.7%。

1.2 径流小区试验设计

自行设计建造可测地表径流和壤中流的径流观测小区[17]。为保障小区水系独立、防止附近水流侧渗影响，同时模拟土壤-岩石不透水界面，小区四周及底部浇筑混凝土。坡底设置反滤层和汇流沟，并将整个小区的径流导入到径流收集桶[11]。供试土壤为蓬莱镇组石灰性钙质紫色土，质地中壤，pH8.83，有机质8.75g kg-1，全氮0.62 g kg-1，全P磷0.64 g kg-1，全钾18.42 g kg-1，碱解氮42.29mg kg-1，有效磷4.16 mg kg-1，速效钾71.39 mg kg-1，饱和导水率0.28mm min-1。小区建造时安装可埋式TDR水分探头，旱季每周用TDR测定一次水分含量，雨季每两天一次。在地表径流和壤中流测定池中安装ISCO-6712水沙自动采集仪，测定地表径流与壤中流产流过程中的水位变化，同时，自产流始至结束采集地表径流和壤中流样品，采样频率先密后疏，设定采样时间后由ISCO水沙采样仪自动采样。观测与采样逢降雨产流必测，测定时间为2004～2006年。径流小区坡度为7，土层厚度60cm，面积8m×4m，3次重复，重复小区设计、构建与观测完全一致。小区冬季种植小麦，小麦季施氮肥以N计130 kg hm-2、磷肥以P2O5计90kg hm-2、钾肥以K2O计36 kg hm-2；夏季种植玉米，玉米季施氮肥以N计150 kg hm-2、磷肥以P2O5计90 kg hm-2、钾肥以K2O计36 kg hm-2。

1.3 样品分析
水样采集结束后，立即分析硝态氮含量。或加硫酸酸化至pH小于2，置于冰箱中4℃保存。测定前，首先调节pH至7.0左右。经0.45μm滤膜过滤后的径流水样，利用流动注射分析仪测定NO3--N含量（GB8538-1995）[19]。
1.5 数据处理与计算
每次降雨产流结束后，测定径流小区地表径流、壤中流水位，计算地表径流、壤中流径流量。径流小区地表径流、壤中流过程水位由ISCO-6712水沙自动采样仪自带的水位模块自动记录，降雨产流停止后用笔记本电脑下载，水位数据用于计算径流速率。NO3--N含量及NO3--N流失通量均为3个重复小区测定值的平均值，地表径流、壤中流产流过程及其中硝酸盐含量变化采用单个小区测定值。
单次降雨产流事件NO3--N流失通量
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，式中，
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Q

为地表径流或壤中流流失通量（kg hm-2），
[image: image3.wmf]i

C

为地表径流或壤中流NO3--N含量（mg L-1），
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q

为单位面积径流深（mm）。
年NO3--N流失负荷
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为NO3--N流失负荷（kg hm-2）。
2．结果与分析
2.1 紫色土坡地产流特征

2.1.1 径流特征及其与降雨的关系  [image: image1.wmf]/100
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2004-2006年共观测到产生径流的降雨22次，降雨量在19.9~229mm之间，降雨强度在1.51~32.8mm/h之间（图1c），地表径流产流22次，径流量在1.28~78.52 mm范围内（图1b），2004、2005、2006年地表径流平均流量分别为9.73±1.27、8.47±1.56、24.80±2.10 mm。2004~2006年共观测到壤中流20次，径流量在3.16~81.16 mm之间（图1a），2004年、2005年、2006年壤中流平均流量分别为28.34±2.76、13.99±1.24、24.06±1.79 mm。地表径流发生次数明显高于壤中流，而且地表径流发生时壤中流并不一定发生，而壤中流发生时，地表径流也并不一定发生（图1a、图1b）。产生这种情况的原因与降雨强度和土壤入渗能力密切相关[11]。当降雨强度高于土壤入渗速率时，地表径流很快产生。随降雨的进行，土壤水分不断增加，土壤蓄满后，壤中流出现；但如果降雨量少，渗入土壤中的雨水被完全滞留在土壤中，则没有壤中流发生。而当降雨强度小于土壤入渗速率时，降雨以入渗为主，地表径流难以产生，土壤蓄满后，由于壤中流的产生，如果土壤入渗速率小于壤中流径流速率，地表径流则不会发生。
图1 坡耕地降雨产流季节变化：壤中流（a）、地表径流(b)及降雨量(c)
Fig 1 Seasonal variation of subsurface flow( (a), surface runoff (b), rainfall (c) in the slopeland during the runoff-generating raining season
2.1.2 典型降雨产流过程分析  2004年6月30日、2006年7月3日降雨量分别为44.6、72.7mm，均属大雨，平均降雨强度分别为4.96、24.23mm h-1，地表径流流量分别为4.17mm、23.44mm，壤中流流量分别为9.32、22.71mm（图1），属本区典型降雨事件。分析其地表径流与壤中流产流过程，发现二者差异明显。与地表径流相比，壤中流产流时间明显滞后，如2004年6月30日壤中流滞后地表径流约20min，2006年7月3日滞后10min。坡地降雨产流时间与降雨量、降雨强度和前期土壤湿度有关，2006年7月3日降雨前期整个土体（0～50cm土层）土壤水分含量高（图2），土体水分饱和所需时间更短，因此壤中流产流更快。降雨中地表径流径流速率随雨强剧烈变化，呈多峰，而壤中流径流速率单峰现象明显。这主要因地表径流随瞬时雨强变化，而壤中流与雨强相关不显著，与土壤导水性质有关[20]。降雨结束后，地表径流产流迅速结束，但壤中流产流持续时间非常长，如2004年6月30日的壤中流产流持续约600min，2006年7月3日壤中流产流持续约500min。壤中流持续时间较[image: image7.wmf]0
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长，可能与降雨量及土壤水分的蓄存与释放有关。
图2 典型降雨事件中地表径流、壤中流过程及NO3--N含量变化
Fig.2 Variation of surface runoff, subsurface flow and NO3--N content therein in typical rainfall events
2.2  硝酸盐随地表径流流失
2.2.1 地表径流中硝酸盐含量特征  对2004～2006年历次降雨产流事件地表径流NO3--N含量分析表明（图3），紫色土坡地地表径流NO3--N含量较低，在0.32～1.54 mg L-1之间，平均为0.73±0.17 mg L-1，75%的地表径流NO3--N含量在0.5 mg L-1以上。地表径流NO3--N含量的季节变化出现多峰，总体上呈前期较高，后期偏低（图3）。前期含量较高主要因施肥后表土硝酸盐累积较多，随着雨季降雨的冲刷及作物的吸收，表土硝酸盐累积量逐渐降低（表[image: image8.wmf]6-30-04
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1），导致每年后期降雨地表径流硝酸盐含量降低。
图3 2004～2006年历次地表径流NO3--N含量与流失通量
Fig.3 NO3--N content and loss flux in each surface runoff event during the period from 2004 to 2006
2.2.2 地表径流过程中硝态氮含量变化  分析典型降雨产流过程中地表径流NO3--N含量变化（图2），两次地表径流过程中NO3--N含量均较低。其中，2004年6月30日降雨过程中NO3--N含量先升后降，而2006年7月3日降雨过程中NO3--N含量出现多峰，变化剧烈。这可能与两次降雨过程中雨强变化有关。2004年6月30日降雨中雨强较小，且变化平缓，而2004年6月30日降雨中雨强较大，变化剧烈。小雨强对表土的打击力弱，而大雨强对表土的打击作用相当强烈，径流中细颗粒泥沙增多，径流水与土壤接触面增大，从而导致径流中溶解的NO3--N增多。
2.2.3 地表径流硝酸盐流失负荷  通过对紫色土坡耕地地表径流及其NO3--N流失的长期观测与采样分析（图3），得到2004～2006年的地表径流流量在75.57～121.0mm之间，平均95.78±7.71mm，平均径流系数11.41%（表1）。次降雨产流导致的流失通量为0.01～0.82 kg.hm-2。2004、2005、2006年单次降雨的平均流失通量分别为0.09、0.10、0.24 kg hm-2， NO3--N流失负荷分别为0.82、0.78、1.20 kg hm-2，NO3--N流失负荷的年际差异明显，主要是地表径流流量与浓度差异所致。3年NO3--N平均流失负荷为0.93±0.05 kg hm-2。
表1  地表径流NO3--N流失负荷
Table 1 Nitrate loss load in surface runoff from slope cropland
	年份
Year
	降雨量
Rainfall（mm）　
	地表径流 Surface runoff
	　
	NO3--N流失 Nitrate loss

	
	
	流量
Flow（mm）
	径流系数
Runoff coefficient（%）
	　
	NO3--N含量
Content (mg L-1)
	负荷
Load (kg hm-2)
	占施氮比例
Percentage

	2004
	860.0
	87.60±10.60
	10.17
	
	0.64±0.10
	0.82±0.02
	0.29%

	2005
	834.5
	75.57±9.35
	9.06
	
	0.81±0.34
	0.78±0.01
	0.28%

	2006
	806.0
	121.0±10.5
	15.01
	
	0.74±0.09
	1.20±0.16
	0.43%

	平均Mean
	833.5
	95.78±7.71
	11.41
	　
	0.73±0.17
	0.93±0.05
	0.33%



2.3 壤中流硝酸盐淋失
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2.3.1 壤中流中硝酸盐含量特征  对2004～2006年历次降雨产流事件壤中流NO3--N含量分析表明（图4），紫色土坡地壤中流NO3--N含量在2.63～52.11 mg L-1之间，平均为21.72±2.05 mg L-1，85% 以上的壤中流NO3--N含量都在10 mg L-1以上。壤中流NO3--N含量的季节变化总体呈前期逐渐升高，后期逐渐降低的特点（图4）。这可能是由于前期降雨入渗量小，大量NO3--N仅被淋溶到土壤底层，而迁出土壤的NO3--N反而偏少；至中期降雨产流时，土壤底层NO3--N累积量大，加之入渗产流丰富，导致中期降雨产流时壤中流NO3--N含量偏高。随着作物的不断吸收及降雨淋溶，后期壤中流NO3--N含量降低。
图4 2004～2006年历次壤中流NO3--N含量与流失通量
Fig.4 NO3--N content and loss flux in each subsurface flow event during the period from 2004 to 2006
2.3.2 壤中流过程中硝酸盐含量变化

分析典型降雨产流过程中壤中流NO3--N含量变化（图2），两次壤中流过程中NO3--N含量均较高，在10 mg L-1以上。其中，2004年6月30日的壤中流NO3--N含量大都在20 mg L-1以上，且产流后期NO3--N含量不断升高，因本次降雨是当年第一场大降雨，土壤剖面累积的大量硝酸盐使NO3--N含量较高且呈上升趋势。2006年7月3日的壤中流NO3--N含量呈前期迅速上升，而后略有下降，后期趋于稳定的趋势。这主要与壤中流的形成有关。壤中流可分为大孔隙流和基质流两部分[21]，且大孔隙流形成速度快于基质流。在降雨初期，水分运动以大孔隙流为主，但大孔隙流形成时入渗水和土壤NO3--N之间的交互作用非常弱，因而此时壤中流NO3--N含量较低。随着降雨的持续和基质流的形成，入渗水带来了大量的土壤NO3--N，导致NO3--N含量急剧增加。而当NO3--N含量达到最大后出现短暂的降低，则可能是由于水流量增大而引起的稀释作用。峰值流量过后，NO3--N含量也逐渐趋于稳定。贾海燕等[18]通过人工模拟降雨研究也得出类似的结果。
2.3.3 壤中流硝酸盐淋失负荷  通过对紫色土坡地壤中流及其NO3--N淋失的长期观测与采样分析（图4），得到2004～2006年的壤中流流量在85.02～121.4mm之间，平均为108.2±7.2mm，平均径流系数12.62%（表2）。2004～2006年壤中流NO3--N含量普遍较高，次降雨产流导致的淋失通量为0.13～28.65 kg hm-2。2004、2005、2006年单次降雨的平均淋失通量分别为4.55、2.24、10.61kg hm-2， NO3--N淋失负荷分别为27.30、20.20、53.04kg hm-2，NO3--N淋失负荷的年际差异明显，主要是壤中流流量与浓度差异所致。3年NO3--N平均淋失负荷为33.51±2.73kg hm-2，为地表径流NO3--N流失负荷的36倍。可见，通过壤中流损失的NO3--N是紫色土坡地氮素流失的主要途径。另外，2004、2005年降雨量高于2006年，但是硝态氮淋失负荷约为2006年的一半，这与当年作物产量及降雨的分配特征有关。2006年玉米生长季节（5～8月）出现比较严重的旱灾，作物生长受到严重影响，当年玉米产量为1.04 t hm-2，仅相当于2004年、2005年的13.6%、14.6%，作物对硝态氮的吸收利用显著减少[11]，从而导致了坡地土壤硝态氮大量累积。在几次大暴雨的驱动下（特别是一次降雨量超过200mm的特大暴雨）的驱动下（图1），土壤残留硝态氮大量淋失。
表2  壤中流NO3--N淋失负荷
Table 2 Nitrate leaching load with subsurface flow from slope cropland
	年份
Year
	降雨量
Rainfall (mm)
	壤中流 Subsurface flow
	　
	NO3--N淋失 Nitrate leaching

	
	
	流量
Flow (mm)
	径流系数
Runoff coefficient
	　
	NO3--N含量
Content (mg L-1)
	负荷
Load (kg hm-2)
	占施氮比例
Percentage

	2004
	860.0
	85.02±8.28
	9.89%
	
	19.42±1.60
	27.30±3.79
	9.75%

	2005
	834.5
	121.4±11.2
	14.55%
	
	12.32±4.01
	20.20±8.08
	7.21%

	2006
	806.0
	118.2±9.0
	13.42%
	　
	33.40±4.73
	53.04±12.29
	18.94%

	平均Mean
	833.5
	108.2±7.2
	12.62%
	　
	21.72±2.05
	33.51±2.73
	11.97%


3．讨 论
3.1 紫色土坡耕地硝酸盐流失的途径
土壤氮素的流失过程实质是土壤氮素与降雨、径流相互作用的过程[22]。地表径流流失及淋溶损失是土壤NO3--N流失的两种途径[23]。入渗能力强的坡地土壤，水分侧向运动剧烈,壤中流发育，土壤NO3--N随壤中流淋失不能忽视。Hubbard 和Sheridan[24]经过10年观察发现，以壤中流形式流失的氮占氮总流失量的99%。Pionke等[25]通过对Cheasapeake Bay Basin流域的观测得出相似的结论，70%～90%的氮以NO3--N的形式通过壤中流流失。但是，也有研究认为壤中流硝酸盐流失并不是土壤硝酸盐流失的主要途径。例如，Smith等[7]经过4年研究发现，在施用粪肥等有机肥的情况下坡地（5°）地表径流和壤中流中NO3--N含量没有明显差异。有机肥施用促进了土壤硝酸盐的固定可能是产生这种差异的主要原因。紫色土坡耕地壤中流发育，壤中流流量为108.2 mm，占总径流量的53%。已有研究表明，随壤中流淋失是紫色土坡耕地NO3--N淋失的重要机制[17]。前人研究认为地表径流及泥沙携带是紫色土地区的氮素流失的主要途径[26，27]。本文研究发现，壤中流NO3--N流失负荷为33.51 kg hm-2，占施肥量的11.97%，而地表径流NO3--N平均流失负荷仅为0.93 kg hm-2。可见，通过壤中流损失的NO3--N是紫色土坡地硝酸盐流失的主要途径。贾海燕等[18]通过人工模拟降雨研究也得出类似的结果。
3.2 坡耕地硝酸盐流失的环境效应
坡耕地硝酸盐流失是造成水体富营养化和地下水硝酸盐污染的重要来源。国际上，一般认为NO3--N浓度超过0.5 mg L-1是湖泊发生富营养化的临界浓度，而10 mg L-1是地下水NO3--N含量的上限浓度[4]。紫色土坡耕地地表径流NO3--N平均含量为0.73 mg L-1，75%的地表径流NO3--N含量在0.5 mg L-1以上。紫色土坡耕地壤中流硝态氮含量较高，平均含量为20.29 mg L-1，85% 以上的壤中流NO3--N含量均在10 mg L-1以上。可见，紫色土坡耕地硝酸盐流失可能对周围水体水质造成恶劣的影响。据调查，研究区小流域地表水及浅层井水NO3--N含量长期维持在较高水平（地表水高于0.5 mg L-1，50%地下水超过10 mg L-1）[13，14]。坡耕地氮素流失是造成小流域内水体氮素偏高的主要原因之一[14]。紫色土是长江上游最重要的耕地资源之一，以四川盆地分布最为集中。四川省紫色土面积约16万km2，紫色土耕地面积约占四川耕地的68%[28]，坡耕地为主要耕地类型。坡耕地土壤硝酸盐随地表径流和壤中流大量流失，汇入长江干流，将加剧长江上游特别是三峡库区水环境压力。
4．结 论

1）坡面径流过程对紫色土坡耕地硝酸盐流失过程的影响差异明显。地表径流过程中硝酸盐含量随降雨历时表现为先升后降的趋势，而壤中流过程则表现为不断上升、趋于稳定的趋势。
2）紫色土坡耕地土壤硝酸盐主要随壤中流淋失，壤中流淋失是硝酸盐流失的主要途径。紫色土坡耕地壤中流年平均流量为108.2±7.2mm，占雨季径流量的53.04%。随壤中流淋失的硝态氮含量持续偏高，平均21.72±2.05mg L-1，淋失负荷为33.51±2.73kg hm-2，为地表径流NO3--N流失负荷的36倍。
3）紫色土坡耕地土壤硝酸盐流失不仅可能造成当地地表水富营养化，而且可能加剧当地浅层地下水硝酸盐污染。未来应重点研究紫色土坡耕地土壤硝酸盐随壤中流淋失的去向，为长江上游水环境保护提供科学依据。
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Nitrate loss from Sloping Cropland of Purple Soil

Wang Tao, Zhu Bo, Luo Zhuan-Xi, Zhang Jian
(Institute of Mountain Hazards and Environment , Chinese Academy of Sciences, Chengdu 610041, China )

Abstract Nitrate loss is an important route of nitrogen loss, and its mechanism in flat cropland has been documented. However, it is still unclear how nitrate loss takes place in sloping cropland. Long term plot experiments on field runoff were performed to monitor nitrate loss with runoff process in a sloping cropland of purple soil. Results show that runoff affected the process of nitrate loss from the slope cropland. Nitrate content in runoff increased at the initial period of a rainfall event, and then declined, and in the subsurface flow, it increased steadily and leveled off gradually. The potential environmental risk of the nitrate in surface runoff from slopeland of purplish soil is extremely high. The average nitrate content in surface runoff and subsurface flows of several rainfall events was 0.73±0.17 mg N L-1 and 21.72±2.05 mg N L-1, respectively. In about 75% of the surface runoffs, nitrate content was above 0.5 mg N L-1 and in about 85% of the subsurface flow above 10 mg N L-1. It was calculated that that the annual nitrate loss with surface runoff from the slope cropland of purple soil was 0.93±0.05 kg N hm-2, accounting for 0.62% of the fertilizer-N applied in the current crop season, while with the sub-surface flow, it was was 33.51±2.73 kg N hm-2, accounting for 22.34%, suggesting that nitrate loss via subsurface flow is the main route of nitrate loss from the sloping cropland of purple soil, not only leading to eutrophication of surface waterbodies and pollution of groundwater, but also aggravating environmental pressure in the upper streams of the Changjiang river.

Key words Purple soil；Slope cropland；Nitrate；Loss load
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