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第 ３７ 卷　 第 ３ 期

２０１８ 年　 　 ３ 月

环　 境　 化　 学

ＥＮＶＩＲＯＮＭＥＮＴＡＬ ＣＨＥＭＩＳＴＲＹ
Ｖｏｌ． ３７， Ｎｏ． ３
Ｍａｒｃｈ ２０１８

　 ２０１７ 年 ８ 月 ９ 日收稿（Ｒｅｃｅｉｖｅｄ： Ａｕｇｕｓｔ ９， ２０１７） ．

　 ∗国家科技部 ９７３ 项目（ ２０１３ＣＢ４３０００２），国家自然科学基金重点项目 （ ４１４３０７５４） 和环境地球化学国家重点实验室开放基金

（ＳＫＬＥＧ２０１７９０６）资助．

Ｓｕｐｐｏｒｔｅｄ ｂｙ ｔｈｅ Ｎａｔｉｏｎａｌ ９７３ Ｐｒｏｇｒａｍ ｏｆ Ｃｈｉｎａ （２０１３ＣＢ４３０００２）， Ｎａｔｕｒａｌ Ｓｃｉｅｎｃｅ Ｆｏｕｎｄａｔｉｏｎ ｏｆ Ｃｈｉｎａ （４１４３０７５４） ａｎｄ Ｏｐｅｎｉｎｇ Ｆｕｎｄ ｏｆ

ｔｈｅ Ｓｔａｔｅ Ｋｅｙ Ｌａｂｏｒａｔｏｒｙ ｏｆ Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ Ｇｅｏｃｈｅｍｉｓｔｒｙ （ＳＫＬＥＧ２０１７９０６）．

　 ∗∗通讯联系人，Ｔｅｌ：＋８６⁃０８５１⁃８５８９５７２８，Ｅ⁃ｍａｉｌ：ｆｅｎｇｘｉｎｂｉｎ＠ ｖｉｐ．ｓｋｌｅｇ．ｃｎ

Ｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇ ａｕｔｈｏｒ， Ｔｅｌ：＋８６⁃０８５１⁃８５８９５７２８，Ｅ⁃ｍａｉｌ：ｆｅｎｇｘｉｎｂｉｎ＠ ｖｉｐ．ｓｋｌｅｇ．ｃｎ

ＤＯＩ：１０．７５２４ ／ ｊ．ｉｓｓｎ．０２５４⁃６１０８．２０１７０８０９０２
朱宗强， 王训， 王衡，等．单一汞同位素示踪大气与农田作物汞的交换过程［Ｊ］ ．环境化学，２０１８，３７（３）：４１９⁃４２７．
ＺＨＵ Ｚｏｎｇｑｉａｎｇ， ＷＡＮＧ Ｘｕｎ， ＷＡＮＧ Ｈｅｎｇ， ｅｔ ａｌ． Ｍｅｒｃｕｒｙ ｅｘｃｈａｎｇｅ ｐｒｏｃｅｓｓ ｂｅｔｗｅｅｎ ｃｒｏｐ ｆｏｌｉａｇｅ ａｎｄ ａｔｍｏｓｐｈｅｒｅ ｂｙ ｕｓｉｎｇ ｓｉｎｇｌｅ ｍｅｒｃｕｒｙ ｉｓｏｔｏｐｅ
［Ｊ］ ．Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ，２０１８，３７（３）：４１９⁃４２７．

单一汞同位素示踪大气与农田作物汞的交换过程∗

朱宗强１，２　 王　 训１　 王　 衡１　 ＬＩＮ Ｃｈｅ⁃Ｊｅｎ３　 冯新斌１∗∗

（１． 中国科学院地球化学研究所环境地球化学国家重点实验室， 贵阳， ５５００８１；
２． 中国科学院大学， 北京， １０００４９；　 ３． Ｌａｍａｒ 大学土木工程学院，Ｂｅａｕｍｏｎｔ Ｔｅｘａｓ， ＵＳＡ）

摘　 要　 汞是引人注目的全球性污染物，植被叶片吸收是大气汞的主要去除途径之一．然而，当前对于大气⁃
植被叶片汞通量交换过程及吸收后的汞在植被体内的归趋等认识尚有不明确之处．本文利用单一大气汞同位

素标记技术，测定了大气汞浓度为 ０、２、５、１０ ｎｇ·ｍ－３时，Ｃ３植物水稻与 Ｃ４植物玉米叶片汞交换通量的变化特

征，并分析了标记的汞同位素在植被体中根⁃茎⁃叶的分布比例．结果表明：（１）水稻和玉米叶片汞的沉降通量

与大气汞浓度呈显著正相关关系；（２）植物叶片汞的沉降通量有明显的昼夜变化，水稻和玉米的吸收通量白

天均高于晚上；（３）玉米对大气汞的补偿点白天为 ０．６３ ｎｇ·ｍ－３，夜间为 ２．８５ ｎｇ·ｍ－３；水稻白天为 １．２４ ｎｇ·ｍ－３，
夜间为 １．３２ ｎｇ·ｍ－３，水稻对大气汞的富集能力强于玉米，但二者的补偿点均显著低于国内大气汞浓度；（４）植
被从大气吸收的汞主要集中在植物地上部，水稻叶片分布 ８８． ９２％，茎中分布 １１． ０８％，而玉米叶片分布

９０．９５％，茎中分布 ７．０９％，根中分布 １．９６％．这些结果表明，农田系统的植被能富集大气中的汞，并主要贮存在

叶片内部，向茎、根迁移量较少，是大气汞的重要汇．上述结论为进一步估算中国农田系统的大气汞汇与认识

汞在大气⁃叶片⁃茎⁃根⁃土壤中循环提供了科学依据．
关键词　 汞同位素标记， 大气⁃植被， 交换通量， 汞分配特征．

Ｍｅｒｃｕｒｙ ｅｘｃｈａｎｇｅ ｐｒｏｃｅｓｓ ｂｅｔｗｅｅｎ ｃｒｏｐ ｆｏｌｉａｇｅ ａｎｄ
ａｔｍｏｓｐｈｅｒｅ ｂｙ ｕｓｉｎｇ ｓｉｎｇｌｅ ｍｅｒｃｕｒｙ ｉｓｏｔｏｐｅ

ＺＨＵ Ｚｏｎｇｑｉａｎｇ１，２ 　 　 ＷＡＮＧ Ｘｕｎ１ 　 　 ＷＡＮＧ Ｈｅｎｇ１ 　 　 ＬＩＮ Ｃｈｅ⁃Ｊｅｎ３ 　 　 ＦＥＮＧ Ｘｉｎｂｉｎ１∗∗

（１． Ｓｔａｔｅ Ｋｅｙ Ｌａｂｏｒａｔｏｒｙ ｏｆ Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ Ｇｅｏｃｈｅｍｉｓｔｒｙ， Ｉｎｓｔｉｔｕｔｅ ｏｆ Ｇｅｏｃｈｅｍｉｓｔｒｙ， Ｃｈｉｎｅｓｅ Ａｃａｄｅｍｉｃ ｏｆ Ｓｃｉｅｎｃｅ，
Ｇｕｉｙａｎｇ， ５５００８１， Ｃｈｉｎａ；　 ２． Ｕｎｉｖｅｒｓｉｔｙ ｏｆ Ｃｈｉｎｅｓｅ Ａｃａｄｅｍｉｃ ｏｆ Ｓｃｉｅｎｃｅ， Ｂｅｉｊｉｎｇ， １０００４９， Ｃｈｉｎａ；

３． Ｓｃｈｏｏｌ ｏｆ Ｃｉｖｉｌ Ｅｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ， Ｌａｍａｒ Ｕｎｉｖｅｒｓｉｔｙ， Ｂｅａｕｍｏｎｔ Ｔｅｘａｓ， ＵＳＡ）

Ａｂｓｔｒａｃｔ： Ｍｅｒｃｕｒｙ （Ｈｇ） ｉｓ ａ ｇｌｏｂａｌ ｐｏｌｌｕｔａｎｔ． Ｕｐｔａｋｅ ｏｆ ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃ Ｈｇ ｂｙ ｆｏｌｉａｇｅ ｉｓ ｃｏｎｓｉｄｅｒｅｄ ｔｏ
ｂｅ ｔｈｅ ｍａｊｏｒ ｐａｔｈｗａｙ ｆｏｒ ｓｃａｖｅｎｇｉｎｇ Ｈｇ ｆｒｏｍ ａｔｍｏｓｐｈｅｒｅ． Ｃｕｒｒｅｎｔｌｙ， ｔｈｅｒｅ ａｒｅ ｓｔｉｌｌ ｋｎｏｗｌｅｄｇｅ ｇａｐｓ
ｉｎ ａｔｍｏｓｐｈｅｒｅ⁃ｆｏｌｉａｇｅ ｆｌｕｘ ｅｘｃｈａｎｇｅ ｐｒｏｃｅｓｓｅｓ， ａｎｄ ｔｈｅ ｕｌｔｉｍａｔｅ ｆａｔｅ ｏｆ ｔｈｅ Ｈｇ ｕｐｔａｋｅ ｂｙ ｆｏｌｉａｇｅ．
Ｔｈｅｒｅｆｏｒｅ， ｗｅ ｕｓｅｄ ａ ｓｉｎｇｌｅ ｍｅｒｃｕｒｙ （ ２０２ Ｈｇ０ ） ｌａｂｅｌｌｉｎｇ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ ｔｏ ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｚｅ ｐｒｏｃｅｓｓｅｓ ｏｆ
ａｔｍｏｓｐｈｅｒｅ⁃ｆｏｌｉａｇｅ Ｈｇ ｆｌｕｘ ｅｘｃｈａｎｇｅ， ａｎｄ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｏｆ ａｂｓｏｒｂｅｄ Ｈｇ ｉｎ ｔｈｅ ｐｌａｎｔｓ ｏｆ ｒｉｃｅ （ Ｃ３

ｐｌａｎｔ） ａｎｄ ｍａｉｚｅ （Ｃ４ ｐｌａｎｔ） ． Ｒｅｓｕｌｔｓ ｓｈｏｗｎ ｔｈａｔ Ｈｇ ｕｐｔａｋｅ ｂｙ ｐｌａｎｔ ｗａｓ ｓｉｇｎｉｆｉｃａｎｔｌｙ ｃｏｒｒｅｌａｔｅｄ ｔｏ
ｔｈｅ ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃ Ｈｇ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｕｎｄｅｒ ｔｈｅ ｓｐｉｋｅ ０， ２， ５， ａｎｄ １０ ｎｇ·ｍ－３ ２０２Ｈｇ０ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｓ． Ｉｎ



hjh
x.r

cee
s.a

c.c
n

４２０　　 环　 　 境　 　 化　 　 学 ３７ 卷

ａｄｄｉｔｉｏｎ， ｔｈｅ ａｔｍｏｓｐｈｅｒｅ⁃ｆｏｌｉａｇｅ Ｈｇ ｆｌｕｘ ｅｘｃｈａｎｇｅ ｅｘｈｉｂｉｔｅｄ ａ ｄｉｓｔｉｎｃｔ ｄｉｕｒｎａｌ ｖａｒｉａｔｉｏｎ， ａｎｄ ｍｕｃｈ
ｈｉｇｈｅｒ ｕｐｔａｋｅ ｒａｔｅｓ ｗｅｒｅ ｏｂｓｅｒｖｅｄ ｄｕｒｉｎｇ ｔｈｅ ｄａｙｔｉｍｅ． Ｂａｓｅｄ ｏｎ ｔｈｅ ｒｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐ ｂｅｔｗｅｅｎ ｔｈｅ ｆｌｕｘ ａｎｄ
ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃ Ｈｇ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ， ｗｅ ｃａｌｃｕｌａｔｅｄ ｔｈａｔ ｔｈｅ ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃ Ｈｇ ｃｏｍｐｅｎｓａｔｉｏｎ ｐｏｉｎｔ ｆｏｒ ｃｏｒｎ
ｗａｓ ０．６３ ｎｇ·ｍ－３ ｄｕｒｉｎｇ ｄａｙｔｉｍｅ ａｎｄ ２．８５ ｎｇ·ｍ－３ ｄｕｒｉｎｇ ｎｉｇｈｔｔｉｍｅ， ａｎｄ ｆｏｒ ｒｉｃｅ ｗａｓ １．２４ ｎｇ·ｍ－３

ｄｕｒｉｎｇ ｄａｙｔｉｍｅ ａｎｄ １．３２ ｎｇ·ｍ－３ ｄｕｒｉｎｇ ｎｉｇｈｔｔｉｍｅ， ｓｕｇｇｅｓｔｉｎｇ ｒｉｃｅ ｈａｓ ｈｉｇｈｅｒ ａｂｉｌｉｔｙ ｏｆ ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃ
Ｈｇ ａｃｃｕｍｕｌａｔｉｏｎ． Ｂｏｔｈ ｃｏｍｐｅｎｓａｔｉｏｎ ｐｏｉｎｔｓ ｗｅｒｅ ｓｉｇｎｉｆｉｃａｎｔｌｙ ｌｏｗｅｒ ｔｈａｎ ｄｏｍｅｓｔｉｃ ｒｅｇｉｏｎａｌ
ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃ ｍｅｒｃｕｒｙ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ． Ｆｉｎａｌｌｙ， ｗｅ ｏｂｔａｉｎｅｄ ｔｈｅ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｄａｔａ ｆｏｒ ｔｈｅ ｕｐｔａｋｅ Ｈｇ ｉｎ
ｔｈｅ ｐｌａｎｔ ｏｒｇａｎｓ． Ｂｏｔｈ ｃｏｒｎ ａｎｄ ｒｉｃｅ ｅｘｈｉｂｉｔｅｄ ｔｈａｔ ｔｈｅ ｕｐｔａｋｅ Ｈｇ ｗａｓ ｐｒｅｄｏｍｉｎａｎｔｌｙ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｅｄ ｉｎ
ｔｈｅ ｆｏｌｉａｇｅ （９０．９５％ ｆｏｒ ｃｏｒｎ， ａｎｄ ８８．９２％ ｆｏｒ ｒｉｃｅ）， ｆｏｌｌｏｗｅｄ ｂｙ ｔｈｅ ｓｔｅｍ （７．０９％ ｆｏｒ ｃｏｒｎ， ａｎｄ
１１．０８％ ｆｏｒ ｒｉｃｅ）， ａｎｄ ｌｏｗｅｓｔ ｉｎ ｔｈｅ ｒｏｏｔ （１．９６％ ｆｏｒ ｃｏｒｎ， ａｎｄ ～ ０ ｆｏｒ ｒｉｃｅ）． Ｏｕｒ ｒｅｓｕｌｔｓ ｉｎｄｉｃａｔｅ
ｔｈａｔ ｔｈｅ ｖｅｇｅｔａｔｉｏｎ ｉｎ ｔｈｅ ｆａｒｍｌａｎｄ ｏｆ Ｃｈｉｎａ ａｃｔｓ ａｓ ａｎ ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃ Ｈｇ ｓｉｎｋ ｄｕｅ ｔｏ ｌｏｗｅｒ ｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ
ｐｏｉｎｔ ｗｈｅｎ ｃｏｍｐａｒｅｄ ｔｏ ｔｈｅ ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃ Ｈｇ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ， ａｎｄ ｔｈｅ ｔｒａｎｓｐｏｒｔ ｏｆ Ｈｇ ｔｈｒｏｕｇｈ ｌｅａｆ⁃
ｓｔｅｍ⁃ｒｏｏｔ ｉｓ ｖｅｒｙ ｄｉｆｆｉｃｕｌｔ． Ｏｖｅｒａｌｌ， ｉｔ ｐｒｏｖｉｄｅｓ ｓｏｍｅ ｉｎｓｉｇｈｔ ｉｎｔｏ ｔｈｅ ｅｓｔｉｍａｔｉｏｎ ｏｆ Ｈｇ ｓｉｎｋ ｉｎ ｃｒｏｐｌａｎｄ
ｅｃｏｓｙｓｔｅｍｓ ｉｎ Ｃｈｉｎａ， ａｎｄ Ｈｇ ｔｒａｎｓｐｏｒｔ ａｎｄ ａｃｃｕｍｕｌａｔｉｏｎ ｉｎ ｔｈｅ ａｔｍｏｓｐｈｅｒｅ⁃ｆｏｌｉａｇｅ⁃ｓｏｉｌ ｅｃｏｓｙｓｔｅｍｓ．
Ｋｅｙｗｏｒｄｓ：ｍｅｒｃｕｒｙ ｉｓｏｔｏｐｅ ｌａｂｅｌｌｉｎｇ， ａｔｍｏｓｐｈｅｒｅ⁃ｆｏｌｉａｇｅ， ｅｘｃｈａｎｇｅ ｆｌｕｘ， ｍｅｒｃｕｒｙ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ．

汞是环境中有毒的重金属元素之一，由于其具有较强的挥发性，是在大气环境中主要以气态原子形

式存在的重金属．目前，对裸露土壤地表向大气排汞的影响因素与相关机理的认识已取得较大进展［１－３］，
但对植被与大气间汞的交换过程及机理的认识尚有商榷之处，仍值得进一步深入研究［４］ ．鉴于植被覆盖

了整个陆地表面的 ８０％［５］，研究植被与大气间汞的交换规律，对认识全球汞的生物地球化学循环至关

重要．
近年来不少研究均表明，大气与植被间汞的通量交换是一个双向的过程［４⁃７］，即从通量的表观监测

来看，大气与植被汞的交换通量存在一个补偿点．当外界大气汞浓度高于该补偿点时，植被主要表现为

吸收大气汞，是大气汞汇；当外界大气汞浓度低于该补偿点时，植被叶片表现为向大气排汞，是大气汞

源．相关的研究，如 Ｆｕ 等［７］的研究发现长白山水曲柳汞的补偿点为 ０．４７—０．５２ ｎｇ·ｍ－３，显著低于当地的

大气汞浓度，森林植被是大气的汞汇．在我国除了森林系统外，农田系统的地位也至关重要．然而当前对

于农田生态系统中农作物与大气间汞交换特征方面的研究仍比较匮乏，尚不能确定农作物植被的补偿

点与大气汞浓度的相关关系（即大气⁃农田植被叶片汞的通量交换过程），以及农田植被吸收汞后在植被

体内的迁移转化特征．
单一汞同位素标记法为研究植被与大气汞的交换过程及汞在植被体内的迁移转化提供了新的契

机．目前已有相关研究人员成功利用单一汞同位素，研究汞的生物地球化学循环过程．Ｍａｏ 等［８］利用汞同

位素标记技术研究了汞在锯齿草中的甲基化、吸收和传递过程；Ｃｕｉ 等［９］利用１９８Ｈｇ 研究了汞在 ４ 种典型

农作物的土壤⁃根⁃茎⁃叶的传输与分配特征．值得注意的是，目前利用单一汞同位素标记技术进行大气⁃
植被汞交换过程及汞在植被不同器官进一步的迁移分配的相关研究仍较少［９⁃１２］ ．

因此，本研究利用单一汞同位素标记技术并结合通量罩观测的方法，选取我国农田生态系统中种植

面积最广的 Ｃ３植物水稻与 Ｃ４植物玉米为研究对象，研究大气⁃叶片汞的交换过程，弄清农作物从大气中

吸收汞后，在植被体内的迁移分配规律，最终为正确认识汞在农田生态系统中生物地球化学循环规律提

供科学依据．

１　 实验部分（Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌ ｓｅｃｔｉｏｎ）

１．１　 实验装置

本研究试验装置包括以下 ３ 部分（图 １ 所示），即汞蒸气发生器、大气汞与植被交换系统和大气汞同

位素浓度在线监测系统．其中，汞蒸气发生器主要由蠕动泵和气液分离器构成．蠕动泵将 ＳｎＣｌ２溶液与
２０２Ｈｇ２＋溶液以稳定流速载入气液分离器中，气液分离器的另一端再通入脱汞的空气，以此来发生高效、
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稳定的单一汞同位素蒸气．通过控制蠕动泵的转速，来产生不同汞浓度的气体．大气汞浓度在线监测系

统采用 Ｔｅｋｒａｎ ２５３７Ａ（加拿大，Ｔｅｋｒａｎ 公司）超痕量汞分析仪（采用时间设定为 ５ ｍｉｎ 每次，最低检测限

为 ０．１ ｎｇ·ｍ－３）．汞蒸气发生器与大气汞监测系统相关详细资料见先前的研究［１３］ ．而大气汞与植被交换

系统由一个体积为 １２．７ Ｌ 的硼硅玻璃罩子构成，在通量罩的底部和顶部插一根直径为 ６ ｍｍ 与长度为

２．５ ｃｍ的小管，用作气体交换．通量罩底部通入稳定、连续的单一汞同位素蒸气，与植物充分作用后，顶
部出气口连接干燥管过滤水气，再连接金管富集尾气中的汞，用于上机测定．为了保证出气口和进气口

浓度之差为恒定值的最小流速［１４］，金管末端连接一个玻璃转子流量计，并控制流速为 ０．５ Ｌ·ｍｉｎ－１ ．

图 １　 稳定汞同位素气体与植物叶片交换装置示意图

Ｆｉｇ．１　 Ａ ｓｋｅｔｃｈ ｍａｐ ｏｆ ｔｒａｃｉｎｇ ａｔｍｏｓｐｈｅｒｅ⁃ｆｏｌｉａｇｅ Ｈｇ ｅｘｃｈａｎｇｅ ｐｒｏｃｅｓｓ ｕｓｉｎｇ ｓｐｉｋｅ ｏｆ ２０２Ｈｇ０

１．２　 实验设计

供试农作物为玉米和水稻，将发芽好的玉米和水稻种子播于 １．５ Ｌ 硼硅玻璃杯中，生长 ２ 个月左右，
选取生长旺盛的植株，放于上述通量罩中．整个实验期间，及时给予植株补充光与适量的二氧化碳气体，
保证其正常生长．将上述 ６ 个通量罩并联在一起同时进行实验，３ 个平行种植植物，３ 个作为空白．

本研究共设计 ４ 组大气汞浓度，分别为 ０ ｎｇ·ｍ－３（脱汞空气）、２ ｎｇ·ｍ－３（背景区大气汞浓度［１５］ ）、
５ ｎｇ·ｍ－３（低污染区大气汞浓度［１６］）和 １０ ｎｇ·ｍ－３（中度污染区大气汞浓度［１７］）．

依次向通量罩通入连续稳定含有 ０、２、５、１０ ｎｇ·ｍ－３大气汞浓度的气体，每组大气汞浓度均通入 ２４ ｈ
（白天 １４ ｈ，夜间 １０ ｈ），共计培养 ４ ｄ．在此期间，浓度为 ５ ｎｇ·ｍ－３和 １０ ｎｇ·ｍ－３时，每 １ ｈ 用金管富集尾

气；当浓度为 ２ ｎｇ·ｍ－３时，金管富集时间 ２ ｈ，并利用 Ｔｅｋｒａｎ ２５００ 测定空白和植株尾气总汞含量．更换脱

汞空气再培养植株两天，观测植株是否有汞的释放，此时金管富集尾气时间为 ６ ｈ（汞浓度极低，富集时

间长），测定尾气汞同位素组成．
实验结束后采集植株各部分样品，并记录植物叶片面积．用自来水清洗干净，再用超纯水清洗 ３ 次

以上，将各部分样品冷冻干燥，称其干重，粉碎后密封保存．
１．３　 分析方法与实验质量控制

尾气总汞采用金管富集⁃两次金汞齐冷原子荧光光谱法测定（ＣＶＡＦＳ，Ｔｅｋｒａｎ ２５００，加拿大），该方法

的最低检测限为 １０－４ ｎｇ．准确称取 ０．１—０．２ ｇ 植物样品于 ２５ ｍＬ 比色管中，加入 ５ ｍＬ 超纯硝酸，９５ ℃下

水浴消解 ３ ｈ，加入 ０．５ ｍＬ ＢｒＣｌ 充分氧化，放置 ２４ ｈ 以上，再加入 ０．２ ｍＬ ＮＨ２ＯＨ·ＨＣｌ 还原多余的卤素，
定容至 ２５ ｍＬ．取适量上清液，利用金管进行预富集．最后利用 ＩＣＰ⁃ＭＳ（美国安捷伦公司，型号：Ａｇｉｌｅｎｔ
７７００ｘ）分析该植物样品２０２Ｈｇ 增量，以此来确定从大气吸收的汞在植物组织中的分布．２０２Ｈｇ 核素的积分

时间为 ２０ ｍｓ，以单点跳峰模式测试，该方法的最低检出限为 ０．１ ｐｇ·ｍＬ－１ ［９，１８⁃１９］ ．用 １ ｎｇ·ｍＬ－１的 ＮＩＳＴ 汞
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标准溶液作为参照（ＳＲＭ ３３１３， ｎ＝ １８），ＩＣＰ⁃ＭＳ 测得的 Ｆ 值（表 １ 所示）与文献［１９］报道一致．汞的交换

通量计算公式为：

Ｆｌｕｘ ＝
［Ｈｇ］ ｂ－［Ｈｇ］ ａ

ＡＴ
（１）

式中，［Ｈｇ］ ｂ 为通过植物尾气总汞（ｎｇ），［Ｈｇ］ ａ 为通过空白尾气总汞（ｎｇ）；Ｆｌｕｘ 为植物汞的交换通量，
正值表示释放，负值表示沉降；Ａ 为植物叶面积（ｍ２），Ｔ 为金管富集时间（ｈ）．

表 １　 汞同位素比值精度分析（ＳＲＭ ３３１３，ｎ＝ １８）
Ｔａｂｌｅ １　 Ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎ ｏｆ ｉｓｏｔｏｐｉｃ ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｓ ｆｏｒ ｔｈｅ Ｈｇ ｓｔａｎｄａｒｄ ｓｏｌｕｔｉｏｎ （ＳＲＭ３３１３， ｎ＝ １８）

１９８Ｈｇ ／ ２０２Ｈｇ ２００Ｈｇ ／ ２０２Ｈｇ ２０１Ｈｇ ／ ２０２Ｈｇ ２０１Ｈｇ ／ ２００Ｈｇ １９８Ｈｇ ／ ２００Ｈｇ １９８Ｈｇ ／ ２０１Ｈｇ

实测值 ０．３３１ ０．７７８２ ０．４４１１ ０．５６６８ ０．４２５４ ０．７５０６

标准比值 ０．３３６２ ０．７７６２ ０．４４３６ ０．５７１６ ０．４３３２ ０．７５７９

Ｆ（标准值 ／ 实测值） １．０１６ ０．９９７ １．００６ １．００８ １．０１８ １．０１０

实验所用单一汞同位素（ ２０２Ｈｇ０）购自美国 Ｉｓｏｆｌｅｘ 公司（Ｓａｎ Ｆｒａｎｃｉｓｃｏ，ＣＡ），植物样品总汞标样为柑

橘叶（ＧＢＷ１００２０），回收率在 ９４％至 １０９％之间．模拟大气汞浓度的实测值为 ０． １２ ± ０． １１ ｎｇ·ｍ－３、
２．３３±０．２５ ｎｇ·ｍ－３、５．２３±０．２０ ｎｇ·ｍ－３和 １０．３１±０．４２ ｎｇ·ｍ－３ ．６ 个通量罩平行性标准偏差＜１．０８％．大气汞

监测仪 Ｔｅｋｒａｎ ２５３７Ａ 与 Ｔｅｋｒａｎ ２５００ 之间回收率保持在 ９０％至 １１０％．

２　 结果与讨论（Ｒｅｓｕｌｔｓ ａｎｄ ｄｉｓｃｕｓｓｉｏｎ）

２．１　 玉米、水稻叶片汞的沉降通量随大气汞浓度的变化趋势

玉米、水稻叶片对大气汞的吸收情况如图 ２ 所示．对比空白试验，放置植株罩子出气口的大气汞浓

度显著降低（Ｐ＜ ０．００１， 图 ２）．结合植株叶面积，可计算当大气汞浓度为 ２、５、１０ ｎｇ·ｍ－３时，玉米叶片汞

的交换通量分别为－０．０１±０．０６ ｎｇ·ｍ－２·ｈ－１、－０．１３±０．１７ ｎｇ·ｍ－２·ｈ－１与－０．３８±０．１７ ｎｇ·ｍ－２·ｈ－１；而水稻叶片

汞的交换通量分别为－０．１４±０．０６ ｎｇ·ｍ－２·ｈ－１、－０．５３±０．２４ ｎｇ·ｍ－２·ｈ－１及 －１．５１±０．６２ ｎｇ·ｍ－２·ｈ－１ ．汞的交换

通量与前人报道的研究范围一致，如 Ｍｉｌｌｈｏｌｌｅｎ［２０］的研究发现，在大气汞浓度为 ３．７ 至 １０ ｎｇ·ｍ－３时，４ 种

草本植物汞通量的交换范围为－２．８ ｎｇ·ｍ－２·ｈ－１至－０．４ ｎｇ·ｍ－２·ｈ－１ ．Ｓｔａｍｅｎｋｏｖｉｃ［２１］利用人工气候箱的研究

得出禾本植物汞的交换通量为－０．０３ ｎｇ·ｍ－２·ｈ－１至－０．５１ ｎｇ·ｍ－２·ｈ－１ ．
植物叶片汞的沉降通量与大气汞浓度呈显著正相关关系（图 ３）．白天玉米汞的沉降通量与大气汞

浓度响应关系为 Ｙ＝ －０．０５６８Ｘ＋０．０３５６， Ｒ２ ＝ ０．９９５；水稻的响应关系为 Ｙ＝ －０．２３２１Ｘ＋０．２８８６， Ｒ２ ＝ ０．９９４．
Ｐｏｉｓｓａｎｔ［２２］的研究指出枫树叶片－大气汞的交换通量与当地大气汞浓度呈正相关关系（Ｐ ＜ ０． ００１）．
Ｓｔａｍｅｎｋｏｖｉｃ［２３］的研究发现当大气汞浓度每升高 １ ｎｇ·ｍ－３时，叶片沉降通量增加 ０．５ ｎｇ·ｍ－２·ｈ－１ ．而本实

验水稻叶片的相应增加量为 ０．２３ ｎｇ·ｍ－２·ｈ－１， 玉米为 ０．０６ ｎｇ·ｍ－２·ｈ－１ ．白天大气汞浓度为 ２、５、１０ ｎｇ·ｍ－３

时，玉米叶片汞的吸收比率（吸收的总量 ／大气汞的总量）分别为 ９．３８％、１７．６５％与 １６．７０％；而水稻吸收

比率为 ２７．４６％、５２．４６％与 ６６．２８％．上述结果说明，在较低大气汞浓度下（２ ｎｇ·ｍ－３），植物吸收汞的能力

较弱，而随着大气汞浓度的升高（５—１０ ｎｇ·ｍ－３），植物富集汞的能力也随之加强［２４］ ．综上所述，叶片吸收

汞的速率与大气汞浓度正相关，植物叶片可作为大气汞的被动采样器，能指示大气汞的污染状况［２５⁃２９］ ．
此外，图 ２ 还表明植被富集大气汞的能力因植物种类而异．本研究中，Ｃ３植物水稻叶片汞的沉降通

量无论白天或晚上要高于 Ｃ４植物玉米叶片．从昼夜均值来看，水稻吸收大气汞的通量是玉米的 ４ 倍．关
于 Ｃ３与 Ｃ４植物对大气汞富集能力的研究，前人也获得了类似的结果．Ｄｕ 等［３０］通过观测 ６ 种植被－大气

间汞的交换通量，发现 Ｃ３植物汞的沉降通量为 Ｃ４植物的 ５ 倍左右．Ｎｉｕ 等［３１］ 的研究发现小麦（Ｃ３植物）
吸收大气汞的能力要强于玉米．进一步的研究表明［３２］，植被叶片吸收大气汞可能与叶片内部过氧化氢

酶活性有关，而过氧化氢酶对 Ｃ３植物富集大气汞的影响要大于 Ｃ４植物的影响．此外，叶片富集汞的能力

也与气孔本身的构造、叶片表面腊质成分以及生物量的差异有关［２１］ ．
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图 ２　 模拟大气汞浓度下（ａ：玉米，ｂ：水稻），通量罩每小时流出尾气的总汞变化情况（ｃ：玉米，ｄ：水稻）
Ｆｉｇ．２　 Ｈｇ ｔｏｔａｌ ｍａｓｓ ｖａｒｉａｔｉｏｎｓ ｄｕｒｉｎｇ １ ｈｏｕｒ （ｃ： ｃｏｒｎ， ｄ： ｒｉｃｅ） ａｔ ｔｈｅ ｏｕｔｌｅｔ ｏｆ ｔｈｅ

ｃｈａｍｂｅｒ ｕｎｄｅｒ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ａｉｒ Ｈｇ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｓ （ａ， ｂ）

２．２　 农作物叶片吸收汞的昼夜变化

两种植物汞的沉降通量均表现为白天高于夜间（图 ３）．在夜间，玉米在低大气汞浓度（０、２ ｎｇ·ｍ－３）
时表现为释放汞，而 ５ ｎｇ·ｍ－３时既不吸收也不释放汞，在 １０ ｎｇ·ｍ－３条件下，夜间汞的吸收交换通量仅为

白天的 ４６．６％．而水稻在夜间大气汞浓度为 ２、５、１０ ｎｇ·ｍ－３时均表现为吸收大气中的汞，但其吸收通量分

别为白天通量的 ４６．９％、４１．０％与 ４４．５％．相关的文献也表明大气⁃植被叶片汞的通量交换存在明显的昼

夜差异．Ｐｏｉｓｓａｎｔ 等［２２］的研究发现枫树叶片白天汞沉降通量（－０．４２±０．０８ ｎｇ·ｍ－２·ｈ－１）高于晚上（－０．３７±
０．０２ ｎｇ·ｍ－２·ｈ－１）．Ｌｕｏ 等［２４］的研究发现马尾松白天汞的沉降通量要高于夜间，夜间通常表现为微弱的释

放汞．汞通量的昼夜变化规律可能反映了叶片吸收汞的不同途径．白天，植被叶片蒸腾作用较强，气孔开

合程度较大，此时叶片通过气孔吸收大气汞是其主要的途径；夜间叶片气孔开合程度较小，此时非气孔

途径可能是主要的途径［２０⁃２２］ ．相关研究表明，气孔途径吸收的汞通量显著大于非气孔途径［２０⁃２２］，这可能

是本研究中昼夜汞吸收通量差异的主要原因．
２．３　 再释放与补偿点

实验后期，将植株暴露于无汞（０ ｎｇ·ｍ－３）空气后，发现叶片会释放少量的汞（图 ４）．玉米植株白天释

放汞通量为 ２．１１±０．５９ ｐｇ·ｍ－２·ｈ－１，晚上为 １．２５±０．７２ ｐｇ·ｍ－２·ｈ－１；而水稻白天为 ２１．１８±４．６６ ｐｇ·ｍ－２·ｈ－１，
晚上为 ７．５３±３．４７ ｐｇ·ｍ－２·ｈ－１ ．Ｇｒａｙｄｏｎ 等通过添加汞同位素的研究发现沉降的汞会重新通过光致还原从

叶片释放到大气中去［３３］ ．因此， 在低大气汞浓度下，白天由于光照的原因，汞的释放通量会高于晚上．值
得注意的是，玉米白天释放汞通量仅有大气汞浓度为 １０ ｎｇ·ｍ－３下沉降通量的 ０．４％，而水稻的释放通量

为其 １％．这表明当大气汞浓度显著下降时，只有微量的汞会重新释放发到大气中．植物叶片释放汞，不
仅与大气汞浓度有关，还与土壤汞浓度、植物种类及环境因子等有关［２４］ ．相关研究表明植物从大气吸收
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的汞超过 ９０％均分布于叶片内部，且叶片内部的汞会随着植物生长在体内富集，而叶片表面和角质层部

分的汞则不会累积［３４］ ．因此，叶片表面与和角质层吸附汞的再释放可能是一个重要的源．此外，叶片汁液

中的汞可能在体内相关还原酶及其光照电子传递的作用下，还原为单质汞，再次释放到大气环境中［３３］ ．

图 ３　 不同大气汞浓度下，玉米、水稻与大气汞的交换通量

Ｆｉｇ．３　 Ｍｅａｎ ｆｏｌｉａｒ Ｈｇ ｆｌｕｘ ｖａｒｉａｔｉｏｎｓ ｕｎｄｅｒ ｌｉｇｈｔ ａｎｄ ｄａｒｋ ｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ

图 ４　 脱汞空气（０ ｎｇ·ｍ－３）下，玉米、水稻叶片汞的释放通量

Ｆｉｇ．４　 Ｍｅａｎ ｆｏｌｉａｒ ２０２Ｈｇ０ ｅｍｉｓｓｉｏｎ ｆｌｕｘ ａｔ ｔｈｅ ｅｎｄ ｏｆ ｔｈｅ ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔ ｂｙ ｚｅｒｏ Ｈｇ （０ ｎｇ·ｍ－３） ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ａｉｒ

Ｆｕ 等［７］的研究发现长白山水曲柳白天汞的补偿点为 ０．５２ ｎｇ·ｍ－３，夜间为 ０．４７ ｎｇ·ｍ－３ ．而本研究中

玉米对大气汞的补偿点为白天 ０． ６３ ｎｇ·ｍ－３，夜间 ２． ８５ ｎｇ·ｍ－３；水稻白天为 １． ２４ ｎｇ·ｍ－３，夜间为

１．３２ ｎｇ·ｍ－３（图 ３），均低于国内背景地区大气汞浓度（＞１．５ ｎｇ·ｍ－３） ［７］ ．因此，玉米与水稻叶片均表现为

大气汞的汇．对比其他实验室的研究结果，Ｈａｎｓｏｎ 等［６］利用开顶式气室研究了 ４ 种植被与大气汞的交换

通量，发现当大气汞浓度为 ９—２０ ｎｇ·ｍ－３时，存在汞的补偿点；Ｇｒａｙｄｏｎ 等［３３］ 利用通量袋的方法研究表

明，在大气汞浓度为 ２—３ ｎｇ·ｍ－３时，树木叶片既不吸收，也不释放汞．通常在野外条件下，虽然也能观测

到植被与大气汞的双向交换过程［２２，２４，３５］，但汞的净通量往往表现为植被吸收．这说明在自然环境中，植
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　 ３ 期 朱宗强等：单一汞同位素示踪大气与农田作物汞的交换过程 ４２５　　

被汞补偿点远低于背景大气汞浓度．Ｐｏｉｓｓａｎｔ 等［２２］ 的研究指出加拿大魁北克省枫树植被汞的补偿点为

０．６ ｎｇ·ｍ－３ ．与野外监测相比较而言，本研究只在较低大气汞浓度下，才能观测到水稻、玉米叶片汞的释

放．其可能的原因主要有：首先，在控制实验下植被的生长状态不如野外自然条件下的状态；其次，叶片

的生长年龄等相关生理特征也可能是重要的因素．Ｌｕｏ 等［２４］ 的研究指出处于成熟期植物叶片积累汞的

能力要弱于生长期的叶片，如：一年生马尾松叶片汞的释放通量为 ０．１０±１．７４ ｎｇ·ｍ－２·ｈ－１，远低于二年生

汞的释放通量 ０．９５±１．８５ ｎｇ·ｍ－２·ｈ－１ ．
２．４　 叶片吸收汞同位素的分布特征

植物收获后，吸收的２０２Ｈｇ 在植株各部位迁移分配如图 ５ 所示．玉米吸收的２０２Ｈｇ 有 ９０．９５％分布在叶

片中，７．０９％分布在茎中，只有极少量（１．９６％）分布于根中；而水稻根中没有检测到增加的２０２Ｈｇ，其中叶

片分布比例为 ８８．９２％，茎中为 １１．０８％．相关学者研究发现植株茎中的汞可受大气、叶片传输等多种途径

的共同影响［１１，３６］ ．本实验植株茎也暴露在汞同位素蒸气中，因此，本研究茎中也有一定比例的汞同位素，
除了来自叶片的传输外，也有可能来自于对大气的直接吸附．Ｃｕｉ 等［９］ 的研究发现玉米和水稻从土壤中

吸收的汞，有超过 ９８％的汞积累在植物根部，进入叶片的汞少于 ０．３％，如图 ６ 所示．Ｇｒｅｇｅｒ 等通过水培实

验发现［１０］，６ 种植物从土壤吸收汞很难向地上部位迁移（０．１７％—２．５％），且迁移到地上部位的汞不会

释放到大气中去．结合以前的相关研究，可看出汞在根⁃茎⁃叶之间的传输过程极其困难，向上或者向下传

递的量均十分有限．

图 ５　 植物从大气吸收的２０２Ｈｇ 在植物体中的分布

Ｆｉｇ．５　 Ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｏｆ ２０２Ｈｇ ｉｎ ｒｏｏｔｓ， ｓｔｅｍｓ， ａｎｄ ｌｅａｖｅｓ ｏｆ ｔｈｅ ｃｒｏｐｓ ａｆｔｅｒ ｅｘｐｏｓｕｒｅ

图 ６　 植物地下部分吸收的１９８Ｈｇ 在植物体中的分布［９］

Ｆｉｇ．６　 Ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｏｆ １９８Ｈｇ ｉｎ ｒｏｏｔｓ， ｓｔｅｍｓ， ａｎｄ ｌｅａｖｅｓ ｏｆ ｔｈｅ ｃｒｏｐｓ ａｆｔｅｒ ｅｘｐｏｓｕｒｅ ｉｎ Ｈｏａｇｌａｎｄ ｓｏｌｕｔｉｏｎｓ［９］

３　 结论（Ｃｏｎｃｌｕｓｉｏｎｓ）

（１）本研究利用最新的单一汞同位素标记技术，研究发现 Ｃ３植物水稻与 Ｃ４植物玉米叶片汞的沉降

通量与大气汞的浓度呈正相关；玉米对大气汞的补偿点白天为 ０．６３ ｎｇ·ｍ－３，夜间为 ２．８５ ｎｇ·ｍ－３；水稻白

天为 １．２４ ｎｇ·ｍ－３，夜间为 １．３２ ｎｇ·ｍ－３，显著低于国内背景地区大气汞浓度，这表明农田植被是大气汞的
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重要汇．
（２）Ｃ３植物水稻对大气汞的富集能力强于 Ｃ４植物玉米；植物叶片汞的沉降通量有明显的昼夜变化，

水稻和玉米的吸收通量白天均高于晚上．
（３）两种农作物从大气中吸收的汞主要贮存在叶片内部，向茎、根迁移量较少，这说明植被的叶片

可以作为大气汞的被动监测器，反映大气汞的污染程度．
未来可通过分析植被叶片的汞浓度，结合叶片的生物量，进而估算中国农田系统这一大气汞汇的总

量；此外，进一步将汞同位素标记技术应用于森林植被中，可能有助于深入了解汞在森林生态系统中生

物地球化学循环规律．
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