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土壤活性氮气体排放研究进展

宋雅琦 1,2，吴电明 2,3,4*，俞元春 1*

摘要 氮肥的不合理施用导致土壤活性氮气体（Nr，包括N2O、HONO、NOx、NH3等）过度排放，

严重威胁着生态环境和人类健康。综述了土壤Nr排放的主要途径，探讨了土壤微生物过程、

施肥、土壤温度、土壤水分含量、耕作方式及其他调控因素对土壤Nr排放的影响，总结了土壤

Nr排放通量估算的研究现状。提出未来的研究还需结合多种手段，例如宏观与微观结合、多

学科交叉、GIS技术与机理模型相结合、宏基因组测序技术、遥感观测等技术，深入探究土壤

Nr排放的关键机制、驱动因素和空间格局，以及在全球变化和碳中和背景下土壤Nr排放的响

应，完善土壤Nr排放估算模型，为有效控制和减少大气Nr污染、提高空气质量、优化氮肥利用

提供科学依据和指导。
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20世纪初期哈伯合成法（Haber-Bosch pro⁃
cess）的发明，使人类成功把空气中的惰性氮气

（N2）转化为活性氮——氨气（NH3），并实现工业化

生产氮肥。同时，通过化石燃料燃烧、电厂排放、机

动车尾气等进入环境大气的活性氮 Nr（氧化亚氮

（N2O）、气态亚硝酸（HONO）、氮氧化物（NOx=NO2+
NO）和 NH3）日益增加。据估计，全球人为 Nr排放

量从 1860年约 15 Tg·N·a-1 增加到 2005年的约

187 Tg·N·a-1，预计 2050年将达到 270 Tg·N·a-1 [1]，
而自然生态系统每年的固氮量约为 220 Tg·N·a-1，
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Nr排放量约为 22 Tg·N·a-1 [2]。人类活动大大提高

了全球氮循环中Nr的水平，并且已经超出行星边界

（planetary boundaries）所能容纳的最大量，其危险

程度仅次于生物多样性丧失[3]，在局部、区域和全球

范围内对环境造成严重破坏[4-5]。

氮肥在全球人为活性氮来源中占主导地位，施

用于农田土壤的氮肥除了被农作物吸收外，还会以

各种气态活性氮的形态（N2O、HONO、NOx、NH3等）

进入环境[6]，这些气态活性氮在大气中发生一系列

物理化学、光化学反应，产生气溶胶、臭氧（O3）等衍

生物，对大气环境质量造成负面影响。已有研究表

明，二次气溶胶对雾霾形成起重要作用[7]。据统计，

在 1970—2012年，全球农田土壤排放到大气的活

性氮总量从 14 Tg·N·a-1增加到 35 Tg·N·a-1，约占

当今全球人为Nr排放量的31%[8]。这些活性氮气体

在陆地与大气界面交换深刻影响着大气化学组成、

气候变化、以及氮素转化过程。

目前，国内外科学家对人为源Nr的研究大多数

集中在土壤 N2O、NOx和 NH3排放及其影响因素和

氮肥合理施用等方面，对土壤HONO排放过程、环

境影响因素和相关功能微生物等方向缺乏系统性

研究。本文综述了目前已知的土壤 N2O、HONO、
NOx、NH3排放途径，总结了环境因素和相关功能微

生物对其排放的影响以及土壤Nr排放通量估算，并

展望了今后土壤Nr排放的研究方向。

1 土壤Nr气体排放过程

1.1 N2O
N2O是三大温室气体之一，现已成为最具破坏

性的平流层臭氧消耗物质，是气态氮污染的主要形

式之一[9]。近几十年来，大气中N2O浓度以每年约

0.31%的平均速度持续上升[10]。人为排放的N2O占

全球N2O排放总量的 30%~45%，其中约 2/3来自土

壤排放[11]。中国是全球第一大氮肥消耗国，2019年
氮肥消耗量已达 1.93×107 t[12]。氮肥消耗量的增加

导致农业土壤N2O排放量急剧增加。因此，农业生

态系统N2O排放问题不可忽视。

土壤 N2O排放是物理、化学和生物的综合过

程，但主要由微生物参与的生物过程（硝化过程、反

硝化过程和硝酸盐异化还原为铵等）所驱动[13]（图

1）。通常认为硝化、反硝化作用是土壤释放N2O的

主要来源，这 2个过程对全球N2O排放的贡献率高

达 70%[14]。硝化作用是指在好氧条件下，土壤中的

微生物将铵盐（NH4
+）氧化成亚硝酸盐（NO2-）或硝酸

盐（NO3-）的过程[15]。自养硝化作用是N2O排放的主

要硝化过程，主要包括以下 2个阶段：（1）氨氧化

过程，氨氧化微生物利用 CO2或者 CO32-作为碳源，

将 NH4
+氧化为羟胺（NH2OH），后者进一步氧化为

NO2-。参与该过程的微生物主要为氨氧化古菌

（AOA）和氨氧化细菌（AOB），涉及的酶为氨单加氧

酶（AMO）、羟胺氧化还原酶（HAO），并分别由

amoA和 hao基因编码（图 1）。（2）硝化过程，由亚

硝酸盐氧化菌（NOB）将NO2-氧化为NO3-的过程，该

过程涉及的酶为亚硝酸盐氧化还原酶（NXR），由

nxrAB基因编码。一般认为 NH2OH与 NO2-的非生

物反应生成 N2O和通过硝化细菌-反硝化作用将

NO2-还原为N2O，是氨氧化微生物产生N2O的两种

途径[16-17]。且参与后者的微生物大多数为氨氧化

细菌[18]。2016年，Caranto等[19]在缺氧条件下可以通

过细胞色素P460蛋白质（CytL，存在于大多数AOB
中）将NH2OH转化为N2O。此外，在有氧和缺氧条

件下，HAO的产物是一氧化氮（NO），而不是之前认

为的NO2-，随后NO被一种未知的酶进一步氧化成

NO2- [19-20]。Kessel等[21]和Daims等[22]的研究发现了一

种能将铵态氮直接氧化为硝态氮的完全氨氧化菌

（Comammox），这一发现颠覆了硝化作用必须经过

2步反应才能完成的认知。Comammox基因组包含

了氨氧化和亚硝酸盐氧化过程中所需的全部基因

（amoA、hao、nxrAB）[21-24]，并广泛存在于环境中[25]。

研究发现，Comammox对土壤N2O排放有潜在贡献，

但其排放量远低于AOB[25-26]。
反硝化作用是指在兼气或厌氧的条件下，微生

物将环境中的NO3-、NO2-在一系列酶的作用下逐步

还原为NO、N2O和N2的过程（图 1）。该过程中参与

的酶分别为硝酸盐还原酶（NAR/NAP）、亚硝酸盐

还原酶（NIR）、一氧化氮还原酶（NOR）和氧化亚氮

还原酶（N2OR），它们相对应的编码基因为 narG/na⁃
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pA、nirK/nirS、norB和 nosZ[27]。其中 NO2-还原为 NO
是反硝化过程的关键步骤，NIR是形成NO的关键

酶[28]，它包括 nirK基因编码的可溶性含铜酶（Cu-

NIR）和 nirS基因编码的细胞色素还原酶（cd1-
NIR）[29]。N2O还原为 N2是减缓大气 N2O浓度的关

键过程，这一过程由反硝化菌中的 nosZ基因编码

的N2OR催化进行。以往的研究普遍认为 nosZI是
N2OR的唯一编码基因，但 2012年 Sanford等[30]提出

nosZ的分支，即 nosZII，也广泛存在于土壤中[31-32]。

nosZII基因的发现为理解N2O还原途径提供了新思

路。目前的研究发现，部分含有 nosZII基因的微生

物缺乏 nirS和 nirK[33-34]，说明这些含 nosZII基因的

微生物在反硝化过程中可能不产生N2O，但可以有

效地将N2O还原为N2，这类微生物的存在将为减少

温室气体排放提供新途径。

与反硝化作用相似的硝酸盐异化还原成铵

（dissimilatory nitrate reduction to ammonium, DN⁃
RA）的过程被认为是N循环中报道较少的过程之

一[35]。DNRA过程是在严格厌氧条件下，微生物将

NO3-或 NO2-还原为 NH4
+的过程（图 1），最后一步由

nrfA 编码的周质细胞色素 c 亚硝酸盐还原酶

（ccNIR）催化进行。该过程中常伴有 NO2-积累和

N2O的排放。Yoon等[36]发现在 pH值较低的酸性土

壤中 DNRA的产物是 N2O，在 pH值较高的碱性土

壤中产物是NH4
+。近年来的研究发现DNRA可以

与反硝化作用共存[37]，在碳源丰富但NO3-/NO2-浓度

较低时，DNRA更容易发生[38]。但也有研究表明，

草地、湿地以及自然土壤的DNRA过程对N2O排放

的贡献可忽略不计[38]。Sanford等[30]的研究发现，

DNRA功能基因微生物中含有N2OR，能够将N2O进

一步还原为N2。因此，DNRA在减缓大气温室气体

排放过程中的作用不容忽视。

除此之外，硝化细菌反硝化、真菌反硝化、硝

化-反硝化耦合作用都是土壤N2O排放的生物途径

（图 1）。近年来，非生物途径在土壤N2O排放中的

重要性倍受关注。非生物N2O排放途径包括化学

反硝化作用（即土壤NO2-分解）、铵离子在活性表面

上的非生物分解以及羟胺（NH2OH）氧化等（图1）[39]。

N2O的排放与NH2OH、NO2-密切相关，它们可以与有

机质或金属离子（Fe2+、Mn3+）发生化学反应产生

N2O、NO以及 N2[40]。此外，土壤有机质（SOM）与

NO2-结合发生亚硝基化反应也能产生 N2O[41]，并且

土壤SOM的含量与N2O的产量呈正相关[42]。

1.2 HONO
HONO作为氢氧（OH）自由基最重要的前体

物，在大气中起着关键性作用。OH自由基参与大

气光氧化过程，导致对流层中O3、过氧乙酰硝酸酯

（PAN）和其他二次污染物的形成[43]。除了在大气

化学中具有重要性之外，HONO还是一种室内空气

污染物，短期暴露于较高HONO浓度环境下，可能

会损害口腔黏膜和哮喘患者的呼吸系统[43]。此外，

通过与仲胺和叔胺反应，HONO也是形成致癌亚硝

胺的前体[44]。近年来的研究发现，土壤也是释放

HONO的重要途径，且其排放量与土壤NO的排放

量相当[45-46]。通过测定不同生态系统土壤样品，发

现土壤排放的HONO对大气HONO的贡献率高达

60%[47]。

在生物地球化学氮素循环中，土壤释放HONO
的途径主要是由微生物硝化和反硝化过程驱动[48]

（图 1）。硝化作用，特别是氨氧化过程，被证明能

直接排放 HONO[45]。Oswald等[45]比较了 AOB纯菌

AMO—氨单加氧酶（amoA）；HAO—羟胺氧化还原酶（hao）；NXR
—亚硝酸氧化还原酶（nxrAB）；NAR/NAP—硝酸盐还原酶（narG/
napA）；NIR—亚硝酸盐还原酶（nirS/nirK）；NOR—一氧化氮还原

酶（norB）；N2OR—氧化亚氮还原酶（nosZ）；HZS—联氨合成酶

（hzsA）；HDH—联氨脱氢酶（hdh）；MoFe—铁钼固氮酶（nifHDK）；

ccNIR—周质异化细胞色素C亚硝酸盐还原酶（nrfA）；

E—未知酶；CytL—细胞色素

图1 土壤中Nr排放的主要生物学和非生物学过程
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与灭菌对照的HONO排放通量发现，AOB能直接

排放HONO。进一步通过 AOA、AOB和 NOB纯菌

的培养实验，发现AOA也可以排放HONO，但排放

量远低于AOB；NOB则没有HONO气体排放[49]。最

近研究发现，Comammox菌也可以排放 HONO，但
其排放通量远低于 AOB和 AOA[26]。此外，NH2OH
是AOB将NH4

+氧化为NO2-的中间产物，它能在土壤

颗粒物表面发生非均相反应生成HONO，这一过程

可以解释在干燥土壤中观测到的部分 HONO排

放[49]。在氮循环中，甲烷氧化细菌，真核生物（黄曲

霉）等都被证明是NH2OH的来源[49-50]。因此，细菌、

古菌以及真核生物都可能促进土壤HONO的形成。

淹水土壤中，HONO排放主要来自反硝化过

程。土壤处于缺氧或微氧条件，NO3-在膜结合硝酸

盐还原酶（NAR）或周质硝酸盐还原酶（NAP）[51]的

催化下还原为NO2-。由于NO3-还原过程中会产生质

子动力势，导致正电荷在细胞膜外表面积累，形成

局部酸性环境。由硝态氮还原菌产生的NO2-很容

易与细胞内膜外的氢离子（H+）结合，生成游离态亚

硝酸（HNO2），并以气态HONO的形式扩散到细胞

外[52]。此外，较高的水分含量和低氧降低了土壤氧

化还原电位，低氧化还原电位有利于亚硝酸盐产生

HONO[53]。
除了生物过程，化学酸碱平衡也可产生

HONO[54]。由于亚硝酸盐具有较高的水溶性，土壤

中NO2-与H+结合产生HNO2，并以气态HONO的形

式释放到大气中[54]。研究发现，低 pH值的施肥土

壤可能是HONO最主要的来源，这一来源在森林和

北方高纬度地区显得尤为重要[54]。但 Oswald等[45]

的培养实验发现，非酸性农田土壤HONO排放量

高，这一结果不能用简单的酸碱平衡解释。在随后

的研究中发现，土壤矿物表面（铝氧化物、铁氧化物

等）在较低的 pH值下会质子化，使形成的M-OH2
+

基团比例增加，并与NO2-结合生成HONO[55]。因此，

在两性铝氧化物和铁氧化物的控制下，土壤颗粒表

面酸度主导了HONO在土壤中的排放，而不是土壤

溶液 pH值[55]。Oswald等[45]的研究结果表明，AOB释
放出的HONO远大于通过化学酸碱平衡和亨利定

律平衡过程排放的HONO。在后续的研究中，Wu

等[52]也发现微生物过程产生的HONO远大于化学过

程的排放。

1.3 NOx
NOx通常认为是NO和NO2的统称，是城市污染

的典型代表物，参与大气 OH自由基的生成和消

耗、O3循环、PM2.5的生成等，直接影响大气氧化能

力、空气质量和人体健康[56]。人为排放，包括机动

车尾气排放、化石燃料燃烧、电厂排放等，是大气

NOx的重要来源[57]。自从 1978年Galbally和Roy首
次提出草地土壤可能是NO的排放源，国内外学者

对土壤NOx的排放开展了大量研究工作[58-59]。谢旻

等[60]利用Williams模型估算中国地区土壤NOx排放

量为 225.75 Gg，是人为源排放的 7%。研究者在森

林等非农业地区也观测到土壤NOx大量排放，并且

显著影响该地区O3浓度水平[61]。因此，土壤NOx排放

量和其在大气光化学过程中的作用均不容忽视。

NOx在土壤中的生成和消耗是化学反应和微

生物活动共同作用的结果。一般认为，NO是土壤

排放NOx的主要产物，但也有研究发现土壤能够排

放较多的 NO2[62]，这可能是因为 NO与土壤表层 O3
发生反应的结果[63]。NO是氨氧化过程中自养硝化

细菌将NH2OH氧化为NO2-的中间产物（图 1），该过

程涉及的酶为HAO，由 hao基因编码。且除自养硝

化细菌以外，异养硝化菌（细菌、真菌）也参与土壤硝

化作用，它们通过无机或有机途径产生硝酸NO3-[56]。
反硝化过程也能够排放NOx气体，该过程由多种反

硝化微生物共同参与完成（图1）。其中NIR是形成

NO的关键酶[28]。硝化和反硝化作用排放NOx存在

较大的时空变异性。一般认为硝化作用是土壤

NOx 排放的主要来源[64]。Russow等[65]研究发现，

NH4
+-N的硝化作用是土壤NOx排放的主要来源，土

壤反硝化作用排放 NOx仅是土壤 NOx排放总量的

12%~17%。但Remde等[66]研究发现，反硝化作用排

放的NOx约为硝化作用的 2倍，反硝化作用也可能

是土壤NOx排放的主要来源。

化学反硝化是土壤NOx排放的另一途径，是指

在完全好氧条件下非酶促的亚硝酸盐分解过程。

NO2-自分解过程的一个产物是NO（式 1），该过程主

要发生在 pH值较低的酸性环境中[67]。排放到大气
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中的NO被土壤吸收或与O2反应生成NO2。van Cl⁃
eemput等[68]发现，添加到土壤中的NO2-只有 1.4%分

解为NO2。因此，NO是该过程中主要的气态产物。

但也有研究发现，NO2是NO2-自分解的主要产物[69]。

2HNO2→NO↑+ NO2↑+H2O （1）
Fe2+或其他还原性金属离子也能将NO2-还原为

NO[56]。
NO2-+Fe2++2H+→NO↑+Fe3++H2O （2）

此外，NO2-与土壤有机物的反应也是土壤排放

NOx的非生物过程。Nelson等[70]对这些过程进行了

总结，发现土壤中NO2-自分解是NO的主要来源，其

他过程对NO的产生贡献很小。目前的研究很难

定量化学分解、硝化作用和反硝化作用对土壤NO
气体排放的贡献，稳定同位素标记技术或 15N自然

丰度为相关研究提供了技术支撑，未来可以被广泛

应用[71]。

1.4 NH3
NH3是土壤排放量最大的活性氮气体，也是大

气中最重要的碱性痕量气体，在大气活性氮循环中

扮演重要角色[72]。农牧生态系统，如氮肥施用、作

物残渣堆肥以及牲畜粪便是全球最大的NH3排放

源。其中氮肥施用和牲畜粪便占全球NH3排放总

量的 57%，在亚洲占比可高达 80%以上[73]。在农村

和郊区，NH3排放存在较大空间差异。Shen等[74]分

别对华北平原地区农村和郊区站点颗粒态铵和气

态氨进行观测发现，农村站点气态氨和颗粒态铵明

显高于郊区站点。在农村地区，NH3的排放源主要

来自土壤施肥和牲畜养殖，而燃料燃烧和交通是城

市地区NH3的主要排放源[75]。

土壤NH3排放是在土-气界面发生的物理化学

变化的过程，即土壤胶体吸附的NH4
+进入土壤溶液

中成为游离态NH4
+，并进一步转化为气态氨从土壤

表面释放。与其有关的化学平衡为：NH4
+(soil)<=>

NH3(soil)<=>NH3(g) [76]。该过程中 NH4
+<=>NH3平衡

主要受土壤 pH值的影响，土壤溶液 pH值较高有助

于NH3的产生。施入土壤中尿素可以水解产生碳

酸铵，随后分解生成NH4
+、NH3和OH-，导致土壤 pH

值暂时升高，并产生大量的NH3
[77]。因此，土壤排放

NH3受到多种环境因素的共同影响。

2 土壤Nr气体排放的主要影响因素

土壤Nr气体排放是一个物理迁移交换和生物

化学转化的复杂过程，除了硝化、反硝化等生物过

程以外，还包括Nr在土-气界面迁移扩散的过程。

因此，影响土壤Nr排放的因素很多。总结前人的文

献报道，其影响因素主要包括土壤 pH值、水分含

量、矿质态氮、温度、质地和施肥等。

土壤 pH值是影响土壤Nr排放的重要因素。由

于在土壤环境中，AOA和AOB占据的生态位不同，

其对 pH值变化的响应也不同[78-79]。即土壤 pH值呈

中性或碱性条件下，AOB是驱动硝化作用进行的

主体；而在酸性条件下，AOA对NH3具有较高的亲

和力，酸性环境中较低的 NH3有效性对 AOA的影

响不大。因此在此类土壤中，由于其独特的代谢适

应性，AOA往往占主导地位[80-81]。Scharko等[80]测定

AOA、AOB和 NOB丰度与土壤HONO排放之间的

关系，结果表明，在接近中性的土壤中，HONO排放

通量最高，AOB最丰富，而在酸性土壤中，HONO较

低，AOA占主导地位。Oswald等[45]研究发现，中性

或碱性的农田土壤HONO排放量更高；酸性的森林

土壤HONO排放通量比农田土壤低[53]。土壤HO⁃
NO排放量随土壤 pH值升高而增加[80]。Remde等[66]

通过模拟实验发现在微碱性土壤中，NO的产生受

硝化细菌控制；而在酸性环境中，NO的产生主要受

反硝化细菌的控制；这可能是因为 2种土壤中微生

物群落不同，碱性土壤包含了活跃的硝化细菌群，

而酸性土壤没有。碱性环境下，反硝化过程的主要

产物是N2，这是因为土壤pH值较高会增强N2OR酶

的活性[15]，促进 N2O还原为 N2，减少 N2O排放。此

外，pH值还决定着土壤中 NH4
+<=>NH3平衡，随着

pH值升高，溶液中NH4
+的浓度升高，NH3释放的潜

力也随之增大，因而促进土壤NH3排放[82]。

土壤水分含量被认为是评估土壤O2含量的指

标。土壤空隙含水量（WFPS）介于 45%~65%时，硝

化作用是土壤N2O产生的主要途径；当土壤WFPS
超过 80%时，土壤 N2O主要来自异养反硝化作

用[13]。土壤水分含量也是调控微生物活性的关键

因素之一。研究发现土壤WFPS分别处于 25%和
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95%条件下时，土壤AOA种群数量低于AOB；土壤

WFPS为 65%时，AOB基因拷贝数达到高峰[83]。土

壤HONO的最大排放量发生在水分含量较低（0~
40%最大持水量）的土壤中[45]。水分含量较高

（75%~140%最大持水量）的土壤中，HONO排放量

不到低含水量土壤的 10%[52]。Maljanen等[53]研究发

现，天然泥炭地土壤释放出的HONO微乎及微，排

干的泥炭地土壤可以排放大量HONO。这是因为

天然泥炭地土壤水分含量高，NO2-的利用率低，不

利于HONO排放；而排干后的泥炭地由于水分含量

降低，增强其硝化活性，因而HONO排放量增大[53]。

此外，土壤水分含量过高或过低都会减少土壤NH3
的排放。土壤水分含量过高，土壤水溶液中溶解较

多的NH3，减少土-气界面NH3的浓度，NH3排放受

到抑制[84]；土壤水分含量过低，削弱了肥料的水解

作用，从而抑制NH3排放[85]。

土壤中矿质态氮，特别是NO2-和NO3-的有效性，

是影响土壤Nr排放的关键因素。研究发现，裸地土

壤和土壤生物结皮均能排放大量的HONO和NO，
其排放通量主要取决于NO2-和NO3-浓度，而不取决

于地表覆盖类型[86]。氨氧化细菌也可以利用NO2-进
行硝化细菌反硝化过程，并以 N2O的形式排放[87]。

N2O和HONO的排放速率还与土壤矿质氮含量呈

正相关关系（P<0.01）[53]。Williams等[88]对北美不同

陆地生态系统的土壤NOx排放通量进行研究发现，

土壤 NO3-浓度不同，其 NOx排放通量差异较大，但

NO3-浓度与NOx排放通量基本呈线性关系。

土壤温度通过影响微生物活性和土壤气体扩

散速率进而影响土壤Nr排放。在 15~35℃范围内，

土壤Nr排放与土壤温度呈指数关系[89]，这是因为适

宜的温度可以提高微生物的活性以及土壤有机质

的分解速率，从而增加Nr的排放。超过适宜温度范

围时，土壤Nr排放通量呈下降趋势，原因在于土壤

微生物活性在较恶劣环境中达到最大值后逐渐降

低[88]。另外，也有研究发现Nr排放通量与土壤温度

呈正相关关系[90]。Wu等[52]发现，随着温度升高，土

壤HONO和 NO排放在 20~25℃达到局部峰值，这

可能是由微生物驱动的过程；当温度超过 30℃时，

土壤HONO和NO排放继续线性增加，这一过程可

能和矿质态氮的化学分解有关。

氮肥的施用显著增加土壤中 NO3-和 NH4
+的浓

度，刺激硝化、反硝化作用，继而促进土壤Nr的排

放[91-92]。大量研究表明，施肥显著增加土壤 Nr排
放，并且土壤 Nr排放量随氮肥施用量的增加而增

加[91-93]。除施肥量外，施肥方式和肥料种类也会影

响土壤Nr的排放。有机肥为土壤提供了丰富的有

机碳，大量的有机碳摄入刺激了微生物活性，加速

厌氧环境的形成，从而增强了反硝化微生物的活

性[94]。研究表明，施用有机肥能够减少土壤Nr的排

放[95-97]，但也有研究认为与无机肥等量的有机肥能

够促进N2O排放[98]。相对于硝酸铵和硫酸铵，施用

碳铵和尿素显著促进NH3的排放；由于尿素在农业

生产中使用量巨大，因此施用尿素是农田土壤NH3
的主要排放源[99]。缓控释肥作为新型肥料不但可

以提高氮肥的利用率，还能减少因施肥而带来的污

染[100-101]。包膜肥料是缓控释肥的一种，其通过阻

碍包膜内外的水分迁移，减缓尿素水解过程，使得

稻田水面和农田土壤中的铵态氮含量下降，进而减

少NH3排放[102-103]。相比普通肥料，包膜肥料能够减

少 30%以上的NH3排放[104]。施肥方式主要包括深

施、撒施、播施等。撒施除了不易控制施肥量和难

以均匀撒施外，还会造成大量Nr排放。研究发现，

在土表撒施尿素，常温下需要经过 4~5 d的转化才

能被植物吸收，但大部分氮素在植物吸收利用前就

以Nr的形式排放出去，氮素利用率仅有30%[105]。而

肥料深施后，铵态氮被土壤胶粒吸附，减少土壤中

铵态氮的含量，并且深施降低了土壤中O2的含量，

缩短植物根系吸收养分的时间，提高氮素利用率，

减少土壤Nr排放[106-107]。

土壤质地决定着土壤孔隙度，直接影响了土壤

含水量、通气状况以及有机碳的分解速率，进而影

响硝化、反硝化作用的强弱及土壤Nr气体的扩散速

率。因此，土壤质地是控制土壤氮素转化和Nr排放

的又一重要因素。Khalil等[108]发现，砂质壤土 NO
总排放量明显高于粉质壤土和黏质壤土。研究发

现，施用尿素的菜地土壤N2O排放与砂粒含量呈正

相关关系，与粘粒含量呈显著负相关关系[109]。粘粒

能够吸附土壤溶液中NH4
+，降低土壤溶液中NH4

+的
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浓度，从而减少 NH3的排放[76]。因此，土壤中粘粒

含量越高，土壤通透性越差，越不利于土壤Nr气体

扩散。

其他因素，例如耕作方式，O2含量、CO2浓度等

因素都会影响土壤 Nr排放。Mkhabela等[110]和 Liu
等[111]研究发现，常规耕作处理下N2O、NO排放量显

著大于免耕处理，这可能是翻耕改善了土壤的通气

状况，并将深层土壤中NO3-、NH4
+和有机碳迁移至土

表，从而促进土壤N2O、NO排放。但也有研究者认

为免耕能增加土壤N2O排放[110]。Liu等[112]发现森林

开垦成农业用地后，N2O排放通量显著增加，说明

毁林开荒能够增加土壤N2O排放；相反，植树造林

可以有效减缓温室气体排放。土壤 C/N也可以用

来预测土壤 Nr排放量[113]。低碳氮比（C/N）的土壤

具有较高的矿质氮有效性。因此，土壤N2O、NO和

HONO排放速率随土壤 C/N的增加而降低；当 C/N
大于 25时，N2O、NO和 HONO的排放速率非常

低[53]。土壤N2O排放对大气CO2浓度升高的响应最

为积极，CO2浓度增加，可以提高生态系统中微生

物的活性。二者均会使土壤形成缺氧环境，从而促

进反硝化作用[114]。研究发现大气中CO2浓度升高，

真菌基因丰度显著增加，土壤N2O潜在总排放量增

加了49%[115]。因此，全面了解土壤释放Nr的影响因

素，对准确评估Nr排放量、制定相关措施和政策以

减少农田土壤Nr排放具有重要意义。

3 土壤Nr气体排放通量估算

评估和建立全球土壤Nr气体排放总量和清单，

对于应对气候变化、开展温室气体和大气污染协同

减排具有非常重要的意义。目前，国内外学者已经

开展了大量的野外原位观测、室内模拟培养等实

验，积累了大量的数据，加深了对土壤Nr排放机制

和驱动因素的理解，同时也促进了不同模拟方法的

开发和改进，推动了全球、国家以及区域尺度土壤

Nr排放量的模型估算。

一般来说，土壤Nr排放的模拟方法有自上而下

（大气反演模型）和自下而上（排放清单、过程模型、

排放因子模型）2种方法[10]。这 2种方法的结果都

存在不确定性，不同研究模型对土壤Nr排放量的估

算也存在显著差异。 Tian 等[10]基于过程模型

（NMIP/DLEM）估算农田土壤N2O排放量从 1980年
的 2.6 Tg·N·a-1增加到 2007—2016年的 3.8 Tg·N·
a-1。施用化肥是造成土壤N2O排放量增加的主要

原因，并以每 10年 0.27±0.01 Tg·N·a-1的速度增

加[10]。但研究发现，基于过程模型的估算值增加速

率更快[116-118]，这可能因为过程模型考虑了气候变

化、施肥以及降雨和温度等环境因素的影响。Tian
等[116]利用 NMIP模型估算的 1981—2016年全球自

然土壤N2O排放量与 IPCC第五次评估报告的数据

一致 [6.60（3.30~9.00）Tg·N·a-1]（表 1）[2]。 Saikawa
等[119]采用自上而下的反演模型估算了 1995—2008
年自然土壤N2O平均排放量，其结果也与Tian等[116]

的估算值相当。Grosso等[120]利用 IPCC Tier 1排放

因子模型估算 2000年土壤排放的N2O为 3.80 Tg·
N·a-1，其中包括家畜排泄物的排放，比NMIP模型

估 算 的 结 果（2.60 Tg·N·a-1）高 46%。 Thompson
等[121]采用自上而下的方法估算全球土壤N2O排放

因子为 2.3±0.6%，明显高于 IPCC Tier 1推荐的排

放因子（1%）；原因可能是前者的估算方法包括了

牲畜总排放量，而 IPCC Tier 1方法只包括了作为

肥料施用的排泄量。Wang等[122]基于升尺度方法系

统评估了全球农田土壤N2O排放因子和排放量，结

果表明 1961—2014年全球农田土壤N2O年平均排

放量为 0.82±0.34 Tg·N·a-1，与NMIP模拟（Tier 3方
法）的结果基本一致（0.75±0.53 Tg·N·a-1）。此外，

该方法估算水田和旱田的排放因子与 IPCC Tier 1
推荐值存在明显差异，这主要因为 IPCC Tier 1方
法忽视了环境条件对农田N2O排放因子大小的调

节作用[123]。大多数模型模拟草地土壤N2O排放时

都没有考虑放牧管理措施和牲畜粪便沉积的影响，

这导致对全球草原土壤N2O排放量的低估[118]。

Xu等[124]利用 DLEM-Bi-NH3模型估算全球施

肥土壤NH3排放量从 1961年的 1.90±0.03 Tg·a-1增
加到2010年的16.70±0.5 Tg·a-1。DLEM-Bi-NH3估

算 2000年 NH3的平均排放量为 13.60±0.5 Tg，比
Riddick等[125]利用 FAN模型估算高出约 14%。Ma
等[126]基于区域特定排放因子（EFs）对全球施肥土
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壤 NH3排放量的估算值（12.32 Tg·N·a-1），与 Rid⁃
dick等和Xu等利用过程模型估算的值相当（12.00
Tg·N·a-1和13.60 Tg·N·a-1）。尽管这些模型的估算

值存在差异，但它们都高于 IPCC[127]推荐的排放因

子（10%）方法的估算值，这是因为该排放因子并未

考虑作物及肥料种类、地区、气候等因素。

大部分土壤Nr排放量估算都基于模型模拟研

究，对于同一时间或同一地区的估算值都存在很大

的不确定性。国内外学者利用不同模型对土壤

NOx进行估算，由于建模方案不同，估算结果存在

较大差异（7.40~12.00 Tg·N·a-1，表 1）[128-133]。Weber
等[134]估算生物土壤结皮活性氮的全球排放量为

1.7 Tg·N·a-1（NO-N的通量为 1.1 Tg·N·a-1，HONO-
N的通量为 0.6 Tg·N·a-1），相当于全球自然植被下

土壤NOx排放量的 20%。Wu等[52]估算全球耕地土

壤淹水条件下 Nr（HONO和 NO）的排放量大约在

0.029~0.21 Tg·N·a-1。

农田生态系统Nr排放是一个复杂的生物、化学

和物理的过程，其排放速率受多种因素影响（土壤

温度、土壤 pH值、施肥等）。过程模型充分考虑了

上述因素，而 IPCC排放因子法和经验模型考虑的因

素相对而言比较单一。因此，前者模型的结果较后

者更准确。模型结构、数据集（如土地利用、气候数

据、土地覆盖等）以及参数化方案等都是导致估算Nr
排放量存在差异的关键因素。同时，应进一步量化

土壤Nr气体排放对大气化学、气候变化的影响，并

将其纳入区域和全球大气化学和气候模型。

4 结论

土壤Nr排放是由生物、化学和物理作用共同主

导，这一过程受多种因素影响，其中施肥显著增加

土壤Nr排放，并通过大气化学反应等严重影响着大

气成分、气候变化以及人类健康等。目前国内外学

表1 基于不同估算方法的全球土壤Nr排放通量比较

Nr种类

NH3

N2O

NOx

HONO+NO

年份

2000
2000
2000
2010
2014
2014

2007—2016
1981—2016
1995—2008
1995—2008
2000
2000
2000

1961—2014
2007—2016

—

1992
—

2006
2006
2000

1980—2017
—

—

排放因子EFs/%
10.00
19.00
17.60
—

12.56
—

—

—

—

—

1
—

2.3±0.6
—

1.8
1.16
2.50
—

2.50
—

—

—

—

—

Nr排放量/Tg·N·a-1
施肥土壤

7.70
12.00

13.60±0.50
16.70±0.50
13.71
12.32
—

—

—

—

3.80
2.60

11.00~12.60
0.82±0.34
3.80
7.40
10.20
12.00
7.40
10.70
9.40

9.50±0.40
0.029~0.21

—

自然土壤

—

—

—

—

—

—

5.60（4.90~6.60）
6.50±1.20

7.10（4.70~8.40）
6.60
—

—

—

—

—

—

—

—

—

—

—

—

—

1.70（1.40~2.00）

方法

IPCC法

过程模型

经验/过程模型

经验/过程模型

恒定EF
区域特定EF
过程模型

过程模型

反演模型

过程模型

IPCC法

过程模型

反演模型

升尺度模型

过程模型

统计模型

经验模型

经验模型

经验模型

经验模型

反演模型

经验模型

经验模型

经验模型

文献

[127]
[125]
[124]
[124]
[126]
[126]
[10]
[116]
[119]
[116]
[120]
[116]
[125]
[122]
[10]
[128]
[129]
[130]
[131]
[131]
[132]
[133]
[52]
[134]
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者对土壤 N2O、NOx和 NH3的排放机制及模型已开

展大量研究，但是对土壤HONO排放的研究还处于

起步阶段。氨氧化过程和化学平衡是土壤释放

HONO的主要来源。但是，化学过程（酸碱平衡和

羟胺分解）对HONO的贡献尚不足以解释观测到的

HONO排放通量，氨氧化过程排放HONO的机制尚

不清楚[49-52]，是否存在一个酶催化的氨氧化微生物

HONO排放过程（图1），还需进行深入研究。

目前，估算土壤Nr排放通量的方法主要是自上

而下和自下而上。自上而下的方法的缺点是不能

将Nr排放总量与当地的排放源联系起来，自下而上

的方法依赖于收集农业活动数据（即农业肥料施用

量）和 EFs，并且该方法主要依赖于省或国家规模

的农业活动数据，并在全国范围内采用 IPCC默认

或统一的 EFs，忽略了农业 EFs的时空变异[8]。因

此，农田土壤Nr排放量估算存在很大不确定性。在

未来的研究中可以借助Meta分析、GIS技术、耦合

模型等方法，以尽量减少全球或区域土壤Nr估算中

的不确定性。此外，大多数模型忽略了土壤Nr排放

的非生物过程和生物-非生物耦合过程，这也是导

致不确定性的一个因素[40]。未来可以利用同位素

技术，进一步研究生物过程和非生物过程对土壤Nr
排放量的贡献。

大气氮沉降也是全球氮循环的重要组成部分，

过量的氮沉降导致生物多样性降低、氮饱和、土壤

酸化等一系列环境和生态问题[135]。最近研究表明，

中国的硝态氮沉降还在持续增加，但是铵态氮湿沉

降显著降低，全国氮沉降总量已由快速增长转型为

趋稳状态[136]。随着大气PM2.5和O3污染的协同治理

减排，预期全国的氮沉降量会进一步降低，土壤Nr
气体排放的响应及变化趋势是亟需探明的科学问

题。大气 CO2浓度上升是全球变化的主要表现形

式，氮循环过程对CO2浓度升高响应已成为国内外

学者研究的热点问题之一。一方面，高浓度的CO2
条件下，真菌反硝化缺乏 N2O还原途径，导致 N2O
排放量增加[115]。另一方面，CO2浓度增加引起的温

度升高也会间接影响氮循环过程。因此，今后的研

究还需考虑多个全球变化因子与人类活动的交互

作用对土壤活性氮气体排放的影响。

在第七十五届联合国大会一般性辩论上，中国

明确提出争取在 2060年前实现“碳中和”的目标，

即大气中 CO2排放和 CO2吸收完全抵消，实现 CO2
“零排放”，这意味着 2030年后需要沿着最严格的

“1.5℃路径”加速减排。要实现碳中和目标，一方

面要大幅度减少石油、煤炭等化石能源的消费，大

力推进能源结构的变化、调整，实现低碳化的发展；

另一方面可以通过森林、海洋等碳汇进行自然吸

收，同时还需要一定量的人工碳汇，比如碳捕集利

用和封存技术（CCUS）等。在碳中和目标的背景

下，这些措施和政策对土壤活性氮气体的排放有何

影响？以及为实现减缓气候变化和空气质量改善

的双重目标下，陆-气界面活性氮气体的交换特征

及大气化学效应是未来研究的难点。

综上所述，国内外学者对土壤活性氮气体排放

的机制、影响因素和排放量等方面取得了较大进

展，但仍然面临诸多挑战和较大的不确定性。例

如，土壤Nr排放的多种过程如何交互或共同发生、

农田Nr排放过程对极端事件的响应、在全球变化背

景下土壤微生物如何驱动土壤Nr排放和消耗、土壤

Nr气体的协同减排、估算模型的完善以及对空气质

量的影响等方面还需深入探究。未来的研究还需

结合多种手段，例如宏观与微观结合、多学科交叉、

GIS技术与机理模型相结合、宏基因组测序技术、

遥感观测等技术，深入探究土壤 Nr排放的关键机

制、驱动因素和空间格局。此外，还需加强生态化

学计量学在气-土-水耦合系统中的研究，建立活

性氮在系统中迁移转化的联系，以及氮与碳、磷等

元素的耦合作用，从而揭示活性氮对大气环境、粮

食安全以及人类健康的影响，为防控氮素损失、优

化氮肥利用、减少大气污染以及实现中国农业绿色

发展和联合国可持续发展目标（SDGs）等，提供科

学依据和政策建议。
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Soil reactive nitrogen gases emission: A review

AbstractAbstract Improper application of nitrogen fertilizers may lead to excessive emissions of soil nitrogen gases (Nr, including N2O,
HONO, NOx, NH3, etc.), which may seriously threaten the ecological environment and human health. Emission of Nr from soil
involves a variety of biotic and abiotic processes, which have complex mutual interactions. Soil physical and chemical properties,
fertilization factors, climate, etc. will all affect the production and emission of soil Nr to a certain extent. This paper summarizes
the current research status of soil Nr emission processes, regulatory factors, and soil Nr emission flux estimation. We further argue
that future research should adopt a variety of methods, such as the combination of macro and micro studies, multi-disciplinary
cross studies, combination of GIS technology and mechanic modelling, metagenomics sequencing, remote sensing observation and
other techniques, and so on. More work should focus on in-depth exploration of key mechanisms, driving factors and spatial
patterns of soil Nr emissions, as well as the response of soil Nr emissions to global change and carbon neutrality, and improving
estimation models of soil Nr emission. This review provides a scientific basis and guidance for effectively controlling and
reducing atmospheric Nr pollution, improving air quality and optimizing nitrogen fertilizer utilization.
KeywordsKeywords soil reactive nitrogen; nitrogen cycling; land-air interaction ●
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