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   硒(Se)是氧化还原敏感元素，化学性质与硫类似，广泛分布于各类岩石、矿物、流体和生物体

中。自然界中硒主要以-II、0、IV 和 VI 的形式存在。随着环境 Eh-pH 值的变化，常以不同硒的形态

产出。已有研究表明不同形态的硒具有显著的地球化学差异，这些差异既影响着环境中硒的生物可利

用性、毒性、迁移和循环过程，也制约着地球化学过程中的硒同位素分馏。自然界中硒有 6 个稳定同

位素，分别为
74
Se(0.89%)、

76
Se(9.37%)、

77
Se(7.64%)、

78
Se(23.77%)、

80
Se(49.61%)和

82
Se(8.73%)。

硒同位素的分馏体系已经完成了基本的构建。然而，吸附过程中硒同位素分馏的研究相对较少，仅局

限于铁氧化物吸附硒(<0.8‰)，其分馏机理和控制因素尚未明确，Se(IV)-Se(VI)间平衡也未见报道。

因此，研究吸附与平衡交换过程的硒同位素分馏及机理对于理解表生环境中硒的迁移、转化和海洋氧

化还原条件的演化等具有重要的理论意义。 

   本研究利用氢化物发生器-多接收电感耦合等离子体质谱仪和
74
Se-

77
Se 双稀释剂技术，开展了

铁、锰和铝氧化物吸附 Se(IV)/Se(VI)和 Se(IV)-Se(VI)体系平衡交换实验研究。铁、锰和铝氧化物吸

附 Se(IV)/Se(VI)时，轻同位素趋向于在吸附相中富集，液相中残留重同位素，且铁、锰和铝氧化物

吸附 Se(IV)引起的同位素分馏随吸附剂的变化而变化，酸性条件下锰氧化物吸附引起的分馏最大

(1.24‰)，其他氧化物均较小(<0.8‰)；而吸附 Se(VI)引起的分馏却较小([△
82/76

Se＜0.2‰)，这为

反演海水中硒同位素组成提供了新的依据。在 Se(IV)和 Se(VI)平衡交换实验中，硒的同位素交换反应

非常缓慢，经过 1547 天的交换，交换率不足 0.1%。使用
82
Se 单稀释剂的标记方法，估算了 Se(IV)-

Se(VI)体系硒同位素交换率(R)的上限值。在 pH=7，温度为 25 度、38 度和 60 度条件下，0.13 mM 

Se(IV)+0.13 mM Se(VI)体系硒同位素交换速率值的上限分别为≤6.34×10-10 M day
-1
，≤ 1.12×10-

09 M day
-1
和≤ 1.17×10-09 M day

-1
。若将实验结果推广到自然体系，发现在美国 Colorado 的

Sweitzer Lake 和现代海水中 Se(IV)和 Se(VI) 同位素交换达到一半所需的时间(t1/2)和可检测到同位

素分馏的最小时间(tmin) 分别是>440,000、>18,000 年和>51、>2.7 个百万年。因此，在研究硒同位

素地球化学循环时，可以忽略因 Se(IV)和 Se(VI)平衡交换而引起的分馏。 
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