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专题17：环境地球化学示踪
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从全球尺度看，相比其他陆地生态系统，学术界对森林系统与大气间 Hg0交换通量估算

的误差最大，尤其是对先前沉降汞的再释放过程的认识最为缺乏。本研究利用汞稳定同位素

技术示踪了云南哀牢山常绿阔叶林生态系统中，汞向大气再释放过程及其同位素分馏规律。

哀牢山大气汞同位素组成为δ202Hg=0.30±0.44‰，Δ199Hg=−0.19±0.07‰(n=27，±2σ)，与

全球北半球背景区大气汞同位素组成接近。值得注意的是，新生的树叶同位素组成

(δ202Hg=0.08±0.74‰，Δ199Hg=−0.20±0.14‰，n=3，±2σ)，也与大气的汞同位素组成极相似。

这说明新生树叶中的汞来源于大气，且叶片初期吸收汞的过程中不会产生显著的汞同位素分

馏。然而，植物叶片在生长成熟过程中，叶片中汞的同位素质量分馏和奇数同位素非质量分

馏都会逐渐变负。完全成熟的叶片中富集了较轻的汞同位素，相比于大气，能够产生超过 3‰
的汞同位素质量分馏，和约−0.15‰奇数汞同位素非质量分馏。

自然状态下的叶片与大气进行汞交换过程中后，排出通量袋的气体中汞的同位素组成为

δ202Hg=0.86±0.74‰，Δ199Hg=−0.03±0.12‰ (n=36，±2σ)，进一步印证了叶片在吸收大气汞过

程，积累负向的质量分馏和非质量分馏信号。当向通量袋通入零汞空气时，我们直接地获得

了从植物叶片再释放汞的同位素组成：δ202Hg=−2.47±1.36‰，Δ199Hg=0.17±0.40‰ (n=18，
±2σ)，这直接表明正是因为森林叶片再释过程才导致叶片中奇数汞同位素非质量分馏偏负。

总之，汞同位素数据表明，森林叶片与大气间汞通量交换是两个独立过程叠加的结果。第一

个过程是叶片从大气吸收汞，这个过程会导致叶片优先吸收较轻的汞同位素，造成叶片中汞

同位素质量分馏偏负；第二个过程是植物叶片向大气释放汞，再释放过程导致气态汞中的奇

数同位素非质量分馏偏正，从而在叶片中残留下了偏负的汞的奇数同位素。根据

Δ199Hg/Δ201Hg斜率分析，发现叶片汞的再释放过程是多种作用叠加的结果，而 HgII光致还

原作用最为重要。

森林土壤汞同位素组成较为稳定，δ202Hg=−2.08±0.26‰，Δ199Hg=−0.57±0.10‰ (n=12，
±2sd)。在冬季里，当森林地表与大气间汞通量表现为沉降时，通量箱出气口(即经过地表交

换后)气体汞同位素特征为δ202Hg=0.52±1.09‰，Δ199Hg=−0.10±0.08‰(n=6，±2sd)与通量箱进

气口大气气体的汞同位素特征δ202Hg=0.66±0.44‰，Δ199Hg=−0.08±0.10‰ (n=6，±2sd)保持一

致，说明了大气汞沉降并不会引起显著的汞同位素质量和非质量分馏。在夏季里，当土壤表
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现 为 大 气 汞 源 时 ， 通 量 箱 出 气 口 ( 即 经 过 地 表 交 换 后 ) 气 体 汞 同 位 素 特 征

(δ202Hg=−0.15±0.47‰，Δ199Hg=−0.33±0.10‰ (n=6，±2sd)与通量箱进气口大气汞同位素特征

(δ202Hg=0.43±0.27‰，Δ199Hg=−0.20±0.9‰ (n=6，±2sd)之间存在显著差异，说明了森林地表

向大气排放汞的过程中会产生显著的汞同位素质量和非质量分馏。春季和秋季土壤-大气交

换过程中汞同位素的特征介于夏冬季之间。值得注意的是，我们的观测研究表明哀牢山近地

表大气中的δ202Hg 与Δ199Hg也与大气-土壤间的交换通量表现出负相关性，尤其是Δ199Hg与
净交换通量间相关性显著(p<0.001)。这充分说明了土壤大气交换过程中的 Hg0能够有效地改

变近地表大气汞的同位素组成。

土壤-大气间 Hg0通量交换可简化为三个过程，大气 Hg0的沉降，土壤表层的光致还原

Hg0排放及内部壤中气 Hg0的扩散排放。利用汞同位素非质量分馏特征建立质量平衡模型，

我们发现冬季里净通量为沉降，通量各过程整体水平较低，但光致还原贡献远远大于壤中气

的扩散过程。夏季壤中气汞的再释放作用占大气-土壤汞通量交换的主导地位，其再释放强

度是光致还原作用的 4倍以上。前人的研究结果认为森林大气-土壤间 Hg0交换过程是 Hg0

在界面间的一个快速循环过程，即大气汞向土壤的沉降与这些汞迅速从土壤界面向大气环境

再释放。与之不同的是，本研究重点强调先前沉降在土壤中的汞的再释放过程，并阐明了

Hg0交换通量与其汞同位素相关关系。这有利于未来建立更为完善的大气-土壤汞通量交换模

型，特别是汞同位素模型。


