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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．
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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－3202Hg0 concentrations． In
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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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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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