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摘要 渐新世-中新世之交的亚洲气候重组伴随着东亚季风北向推进到中国亚热带地区是一个重要的大气CO2消

耗过程, 但是目前对该过程知之甚少. 本研究近似计算了这次气候重组通过加强中国亚热带地区硅酸盐化学风化

和有机碳埋藏导致的大气CO2消耗. 依据侵蚀通量的重建结果, 晚渐新世以来硅酸盐风化导致的长期大气CO2消

耗为0.06×1012~0.87×1012mol a−1, 并且其中约50%的贡献来自于Mg硅酸盐风化. 有机碳埋藏导致的大气CO2消耗

约为同时期硅酸盐风化的25%. 本研究强调了中国东部富Mg上部大陆地壳风化对于晚渐新世全球大气CO2含量

下降和新近纪海水Mg含量增加的显著影响. 如果这次气候转型主要与青藏高原隆升有关, 那么本研究揭示了喜

马拉雅-青藏高原的生长通过改变构造欠活跃的东亚地区水循环格局间接调控全球碳和镁循环.
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1 引言

硅酸盐风化和有机碳埋藏引起的大气CO2消耗是

地质时间尺度地球调节大气CO2含量的主要机制. 基

于对构造和气候复杂相互作用的认识, 科学家们提出

了喜马拉雅-青藏高原隆升主要驱动了新生代大气

CO2降低和全球变冷的假说(Raymo等, 1988; Raymo和
Ruddiman, 1992). 该假说认为喜马拉雅-青藏高原隆升

主要通过加强印度-亚洲板块碰撞带的硅酸盐风化(该
观点存在争议, 如Blum等, 1998)和有机碳在南亚孟加

拉扇的有效埋藏(如France-Lanord和Derry, 1997)影响

全球地质碳循环. 然而, 喜马拉雅-青藏高原隆升影响

全球地质碳循环也可以通过强化东亚季风来增加季风

降水, 从而促进东亚地区硅酸盐风化和/或有机碳埋藏

(图1).
现代东亚气候格局从晚渐新世建立以来, 干旱区

仅局限在中国西北部, 这与晚渐新世之前宽广的干旱

带从西到东横跨中国形成鲜明对比(图1; Sun和Wang,
2005; Guo等, 2008). 东亚季风最近被认为起源于始新

世(如Licht等, 2014), 但是季风活动区域仅局限在中国

最南部(如Guo等, 2008; Spicer等, 2016; Xie等, 2020a,
2020b). 大量化石证据揭示季风深入到现代中国西北

干旱区主要发生在晚渐新世到早中新世(Sun和Wang,
2005; Guo等, 2008; Miao等, 2013; Song等, 2020). 这次

气候重组使得大约3.2×106km2
的中国亚热带地区从干

旱转变为湿润气候(图1). 如此广阔区域内季风降雨的

增加势必会加速硅酸盐风化和陆源有机质产量. 特别

是中国东部富Mg的扬子和华北克拉通(Gao等, 1991,
1998)是这次气候重组涉及的主要地区(图1b). 相对于

Mg亏损的喜马拉雅地区岩石(France-Lanord和Derry,
1997), 这些富Mg上地壳岩石的风化将会显著地消耗

大气CO2. 为了验证这个假说, 本研究基于中国南海沉

积物和中国东部土壤的化学成分, 近似计算了晚渐新

世以来硅酸盐风化和有机碳埋藏过程造成的大气CO2

消耗变化.

2 材料和方法

2.1 硅酸盐风化消耗CO2的定量方法

量化硅酸盐风化过程中土壤盐基离子的亏损程

度, 可以用盐基离子含量除以风化过程中不活动元素

的含量. 本文使用Al元素作为不活动元素. 其他不活

动元素, 例如Ti, 可能对风化壳母岩的物源变化比较敏

感(如Ti在中国东部上地壳的铁镁质岩石中富集, Gao
等, 1991). 盐基离子X在硅酸盐风化中的亏损程度

(ΔX0, mol kg
−1)可表示为

( )X m= [X] [Al] / [Al] ×[X] / ×10, (1)0 X

这里[X]表明元素X在基岩或者土壤中的含量(%), mX

为元素X的摩尔质量.
地质时间尺度(>1Myr)基岩硅酸盐风化导致的

CO2消耗(Csil, mol kg
−1)可以表示为各主要盐基离子淋

滤程度对应的CO2消耗之和:

C = Ca + Mg + 0.10 K + 0.15 Na , (2)sil 0 0 0 0

上式与France-Lanord和Derry(1997)的假设一致: 假定

硅酸盐矿物亏损的所有Mg2+和Ca2+最终以海洋碳酸盐

形式沉淀, 而仅有20%的K+
和30%的Na+可以最终导致

CO2消耗, 并且不考虑海洋环境中的反向风化(reverse
weathering).

硅酸盐风化引起的CO2消耗(Δsil)可以通过计算气

候重组前后土壤化学成分的差别得到. 因此, 平均土壤

盐基离子在晚渐新世季风加强之前的干旱气候和季风

加强之后湿润气候下的差值可表示为

( ) ( )
( ) ( )

C C=

= Ca Ca + Mg Mg

+0.10 K K +0.15 Na Na
= Ca + Mg + 0.10 K+ 0.15 Na, (3)

sil sil, a sil, b

0, a 0, b 0, a 0, b

0, a 0, b 0, a 0, b

这里下标a和b分别代表季风加强之后和之前的情景.
中国东部大地构造格局, 包括华北克拉通、秦岭

造山带、扬子克拉通和华南褶皱系(图1b), 在新生代

之前已经形成, 并且中生代以来一直处于太平洋板块

向西俯冲到欧亚大陆东端引起的地壳拉张构造环境

(图2a; Zheng等, 2013; Fan等, 2019). 因此, 新生代中国

东部暴露于地表的基岩其平均组成总体一致. 并且, 古
近纪中国东部在地壳拉张背景下广泛分布的断陷盆地

(宋博文等, 2020)的沉积速率与青藏高原东北部处于

地壳缩短背景下的盆地沉积速率相当(图2b), 表明古

近纪中国东部构造活动依然活跃. 从风化机制的视角

看, 古近纪中国东部不是一个完全的供应限制(supply-
limited)区域(如稳定的地盾/克拉通, 那里的风化速率
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与新鲜矿物供应速率密切相关而对气候变化不敏感,
West等, 2005; Maher和Chamberlain, 2014). 珠江流域

约44Ma的剥露速率(图2c)落进了亚高山区域(具有中

等剥露速率的区域, 其剥露速率低于以喜马拉雅山为

代表的高山流域, 但高于稳定的地盾/克拉通地区,
West等, 2005), 暗示了中国东部仍存在相对较强的气

图 1 新生代中国构造和气候格局
(a) 新生代中国干湿界线(古近纪, 黑色粗线; 新近纪到第四纪, 黑色虚线). 红色箭头显示湿润带的北向扩展. 红色方块表示本文采用的数据点

位置(土壤: XF,西峰; DTL,洞庭湖, JJ,九江; XC,宣城; NX,南雄; TY,田阳.沉积物:南海ODP1146站,孟加拉扇ODP116站).浅蓝色区域表示长

江流域. 蓝色箭头指示沉积物从长江口到南海的现代传输路径(Liu等, 2003). (b) 亚洲大地构造简图显示主要克拉通和造山带的分布(改绘自

Ren等, 2013)
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候-风化反馈 , 即这里的风化速率对气候变化依旧

敏感.
由于数据缺乏, 很难直接确定晚渐新世季风加强

之前中国干旱亚热带地区的平均土壤组成. 然而, 中

国北方广泛分布的黄土, 作为干旱气候下遭受弱风化

的充分混合的上部大陆地壳物质(如Gallet等, 1996),
可以近似代表古近纪干旱气候下土壤组成. 这种类比

的合理性在于目前的古环境重建表明极端干旱气候和

类似沙漠的地貌存在于早始新世中国亚热带地区(Sun

和Wang, 2005; Guo等, 2008), 例如其西部的盆地(贡觉

盆地, 图2b, Xiong等, 2020)和其南部内陆地区(衡阳盆

地, Xie等, 2020b). 中国南方地区在古近纪的这种类似

沙漠的地貌和风尘沉积(如Xiong等, 2020)与现今中国

北方广泛分布的沙漠-黄土地貌类似. 黄土高原地区第

四纪黄土的成分均一, 本文使用西峰(XF)更新世去碳

酸盐平均黄土成分(Liang等, 2009, 图1)代表现代干旱-
半干旱气候下的土壤组成(如石质土和雏形土, 本文土

壤分类沿用世界土壤参比基础WRB方案, 见图3a). 该

图 2 中国古近纪构造-地层分区
(a) 古近纪古地理图(据Scotese, 2004). (b) 中国古近纪构造-地层分区及盆地分布(改绘自Song等, 2020). 柱状图表示中国古近纪盆地沉积速率

(数据源:西宁和柴达木盆地, Fang等, 2019;河西走廊盆地, Dai等, 2005;渭河盆地,孙文峰等, 2017;南襄盆地,马小林, 2012;江汉盆地, Teng等,
2019;湖北省地质矿产局, 1996; Huang和Hinnov, 2019;四川盆地,申琪, 2018;苏北盆地,钱勤和李坤英, 1996). (c)珠江流域约44Ma以来剥露速

率变化. 根据珠江口盆地沉积速率(Clift, 2006)除以现代珠江流域面积计算
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黄土平均成分的不确定性(见平均值的标准偏差, 网络

版附表1, http://earthcn.scichina.com)主要源于更新世

气候变化和风力分选导致的化学组成变化(如Yang等,
2006; Xiong等, 2010). 黄土中含碳酸盐, 但是其稀醋酸

图 3 亚洲现代土壤类型和有机碳分布
(a) 亚洲现代土壤类型和降雨量(mm)分布. 土壤类型数据基于FAO-UNESCO世界土壤图(http://www.fao.org/geonetwork/srv/en/main.home). (b)
亚洲土壤有机碳含量(%)和降雨量(mm)分布. 有机碳数据来自于表层土壤(0~30cm, Wieder等, 2014). 等降雨量线数据来自CRU TS v3.24数据

库提供的高分辨率月气候观测网格数据(http://www.cru.uea.ac.uk/)
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淋滤后的不溶成分可以代表季风加强之前干旱气候下

的土壤硅酸盐组成. 尽管如此, 现代中国北方黄土可能

和古近纪中国南方富Mg上地壳风化形成的土壤成分

并非完全一致, 这将给相关分析(如Csil和Δsil的计算)带
来偏差. 由于上地壳含Mg矿物的不均一性以及中国东

部富Mg上地壳的独特性, 这种偏差可能仅仅体现在

ΔMg的计算上(Gao等, 1991, 1998).
现代湿润的中国亚热带地区分布的典型土壤为红

壤和黄壤, 他们约占中国红土分布面积的80%(He等,
2004). 本文使用了空间分布具有代表性的四个红壤数

据集和三个黄壤数据集的平均组成, 代表中国亚热带

地区广泛分布的低活性强酸土组成(图3a; 网络版附表

1). 红壤数据集包括沿长江分布的第四纪红壤(洞庭湖,
DTL, 1.2×104km2

的区域土壤数据, 张建新等, 2007; 九
江, JJ,一个14m厚的红壤剖面,宣城, XC,一个10.4m厚

的红壤剖面, Hong等, 2013)和中国南部的红壤平均组

成(覆盖整个中国南部的77个土壤剖面A层数据; 中国

环境监测总站, 1990). 黄壤数据集包括亚热带南部边

界附近的第四纪典型黄壤(南雄, NX, 一个2.4m厚的黄

壤剖面; 田阳, TY, 一个4.2m厚的黄壤剖面)以及中国

南部的黄壤平均组成(覆盖整个中国南部的37个土壤

剖面A层数据; 中国环境监测总站, 1990)(网络版附表

1). 长江和黄河下游广泛分布的潜育土(图3a)是耕种土

壤, 其组成在本文中并未考虑.
南雄和田阳的黄壤样品为本研究提供的分析数

据. 样品经烘箱烘干后研磨成粉末, 然后经稀醋酸淋滤

处理. 稀醋酸淋滤基本不会释放硅酸盐的Ca. 淋滤后

的不溶物用混合酸HNO3/HF高压密闭消解. 主量元素

在中国科学院青藏高原研究所用电感耦合等离子体光

谱仪(ICP-OES, Leeman Labs Prodigy-H)分析. 元素含

量数据基于淋滤后不溶物质量. 样品重复性分析表明

相对标准偏差<2%. 除了南雄和田阳的黄壤样品数据

是基于醋酸淋滤不溶物成分, 其他南方红土数据均为

全岩数据. 因为碳酸盐难以在南方土壤的低pH环境保

存, 所以这两类数据是可用来直接比较的.
为约束晚渐新世以来季风加强后全球和区域环境

变化对土壤硅酸盐组成的影响 , 本文使用南海

ODP1146站(图1a)经稀醋酸淋滤的沉积物平均组成分

析Δsil的变幅. 南海沉积物反映了中国南部硅酸盐风化

的平均状况(如Liu等, 2003). ODP1146站硅酸盐风化指

标(Rb/Sr、CIA和黏土矿物组合)显示约20Ma以来整

体不断降低的风化强度, 其中早中中新世是强的风化

时期而上新世-第四纪为非常弱的风化时期(Wan等,
2010). 基于上述风化强度的历史变化, 本文使用

15~19Ma(SCS 15~19Ma)以及0~5Ma(SCS 0~5Ma)两
个时期的成分平均值来分别代表强弱两个风化阶段的

沉积物组成. 本文使用这两个阶段的沉积物数据分析

季风加强后土壤硅酸盐组成变化, 并采用上述Δsil的计

算方法, 比较他们与中国北方干旱区黄土的成分差异.

2.2 有机碳埋藏消耗CO2的定量方法

季风加强前后有机碳埋藏的变化(Δoc)可以通过分

析东亚边缘海碎屑沉积物中陆源有机碳含量的差异来

获得. 但是边缘海沉积物数据不能直接分析Δoc; 因为

区分陆源和海洋自生有机碳在总有机碳中占比是十分

困难的, 特别是在海洋有机质占主导的情况下(Ship-
board Scientific Party, 2000). 与孟加拉扇的研究方法

类似(如Galy等, 2007; Lee等, 2019), 本文假定Δoc主要

受控于陆源有机质产量和陆源有机质在海洋沉积物中

的埋藏效率. 因此Δoc可表示为

M f M f= × × , (4)oc a a b b

这里M为土壤有机碳含量, f为有机碳埋藏效率(有机碳

保存在海洋沉积物中的百分比), 下标a和b分别代表季

风加强之后和之前的情景.

2.3 降水变化对构造隆升的响应

为约束山脉隆升对中国东部季风区降水变化的影

响, 本文使用气候模拟手段去检验古近纪和现代地形

差异造成的降水变化. 模型的边界条件变化为青藏高

原北部的地形变化. 这是因为青藏高原北部隆升对于

东亚季风的影响更加显著(Liu等, 2015; Tada等, 2016;
Zhang等, 2017), 并且青藏高原北部由隆升驱动的显著

地形变化也主要始于晚渐新世(如Tapponnier等, 2001;
Lin等, 2020; Li等, 2021; Yang等, 2021a). 本文因此开

展基于两个不同地形的试验: 第一个试验利用现代地

形和参数(图4a), 第二个试验去除青藏高原北部地形

来反映晚渐新世之前的状况(图4b). 因此, 两个试验的

差别可以用来分析青藏高原北部隆升对气候的影响.
本文使用美国国家大气研究中心(NCAR)开发的

通用地球系统模式(Community Earth System Model
version 1.2.2, CESM1.2.2). 该模型包含了大气、海
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洋、陆地、径流、海冰、陆冰和海浪等模块以及一个

耦合器. 本研究使用了上述前五个模块和耦合器进行

模拟研究 (详见Zhang等 , 2019) . 两个试验均在

560ppmv的大气CO2含量条件下运行(1ppmv=1μL
L−1). 该大气CO2含量高于现代值, 接近于晚渐新世时

期各种指标重建的大气CO2含量(Beerling和Royer,
2011; Zhang等, 2013). 含氯氟烃含量(CFCs)设定为0,
CH4和N2O分别设定为760ppbv和270ppbv(1ppbv=1nL
L−1). 其他参数, 包括O3、气溶胶含量、太阳常数和轨

道参数均设定为工业革命前数值. 两个试验均运行了

1700模式年, 使得大气和海洋表层达到准平衡状态.
本研究分析和使用每个试验最后50年的数据.

2.4 晚渐新世季风加强期的侵蚀速率变化

分析季风加强导致硅酸盐风化和有机碳埋藏的通

量变化, 需要计算上地壳物质的侵蚀量变化. 下文将详

述侵蚀通量变化的重建方法.
现代中国亚热带地区的物理侵蚀速率变化很大.

10Be数据揭示侵蚀速率从低地势地区20~50mm ka−1
增

加到陡峭、滑坡主导的山地区域700~900mm ka−1

(Chappell等, 2006). 长江流域主要位于本文研究的季

风加强区域(图1a), 并占研究区面积的59%. 另外, 长江

流经具有各种地貌和气候的区域, 提供了整个研究区

侵蚀速率的平均状况 . 因此 , 通过外推长江流域

480×106t a−1
的侵蚀速率(Milliman和Syvitski, 1992)可

以得出研究区(总面积约为320万平方公里)物理侵蚀

速率约为800×106t a−1.
本文进一步假定研究区侵蚀通量的长期变化与中

国东部边缘海盆地记录的沉积物通量变化一致. 但是

东亚边缘海新生代沉积通量的重建显示了渐新世以来

不同的长期演化过程(Métivier等, 1999; Clift等, 2004).
Clift等(2004)的结果包含了珠江、东海和渤海湾的数

图 4 青藏高原北部隆升的气候模拟试验
现代(a)以及去除青藏高原北部(b)的亚洲地形. 基于不同地形的两个气候模拟试验产生的年降雨量(c)和夏季降雨量(d)的差异(基于地形(a)的
试验减去基于地形(b)的试验). 斑点区域对应于降水变化置信限大于95%区域(使用Student’s t-test). 黑色粗虚线和细虚线分别对应1500m和

500m的地形去除区域. 蓝色线是扬子和华北克拉通分布区域
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据, 显示了中中新世和第四纪为沉积通量峰值的长期

变化(Clift等, 2004). Métivier等(1999)的结果包括了东

海、台湾北部、冲绳、黄海和渤海的数据, 沉积通量

呈现出单调增加的长期变化. 辨析这两个重建结果的

沉积通量变化超出了本文的研究内容. 本文使用上文

分析的研究区现代侵蚀通量乘以这两条沉积通量的相

对变化(沉积通量相对变化通过某一时间点的沉积通

量除以该研究的沉积通量最高值获得), 来重建晚渐新

世以来与中国亚热带地区气候重组有关的侵蚀通量

变化.

3 硅酸盐蚀变程度和有机碳埋藏

3.1 硅酸盐蚀变和Mg的贡献

Csil分析结果表明: 无论在湿润的中国亚热带地区

还是干旱的中国北方地区, Ca硅酸盐(ΔCa0)在硅酸盐

风化中都占了相对高的比例, 但是Mg硅酸盐(ΔMg0)的
贡献却大相径庭(图5a, 网络版附表2). 这里定义新的

参数Csil
*(Csil

*=Csil−ΔMg0)用来揭示Ca-Na-K硅酸盐矿

物(主要为长石矿物)风化对CO2消耗的贡献. 对于南海

沉积物、红壤和黄壤, Csil
*
和Csil的差值非常大, 而对于

西峰黄土其差值却很小. Csil
*
和Csil的差值反映了风化

行为在不同气候区的差异: 相比于干旱的中国西北地

区, 湿润的中国亚热带地区的硅酸盐风化存在更大程

度的Mg亏损. 此外, 南海沉积物Δsil/Csil的比值约为

50%, 而亚热带土壤约为60%, 这表明中国南方地区在

季风加强前后的硅酸盐风化差异导致了显著的阳离子

亏损.
Δsil适合描述晚渐新世季风加强引起的硅酸盐蚀

变程度的变化. 同样地, 这里使用Δsil
*(Δsil

*=Δsil−ΔMg)
来揭示晚渐新世季风加强引起的Ca-Na-K硅酸盐矿物

(主要为长石矿物)风化增强对CO2的消耗. Δsil和Δsil
*
的

差值指示了ΔMg的平均贡献大于60%(网络版附表3).
南海沉积物Δsil

*
的分布范围为0.15~0.21mol kg−1, 而现

代土壤为0.25~0.33mol kg−1(图5b). 南海沉积物Δsil*和

Δsil在15~19Ma和0~5Ma两个时期的差异(网络版附表

3)表明新近纪气候或者物源对Δsi l *和Δsi l的影响在

20~30%. 上述Δsil
*
与孟加拉扇ODP116站(图1)硅酸盐

风化消耗的CO2量(Csil)相当. 孟加拉扇富伊利石-绿泥

石沉积物Csil为0.17mol kg−1, 其中几乎没有ΔMg0贡献;
而富蒙脱石-高岭石Csil为0.23mol kg−1, 其中ΔMg0贡献

不足0.03mol kg−1(图5a; France-Lanord和Derry, 1997).
上述对比表明排除Mg的贡献后, 硅酸盐风化消耗CO2

的程度在这两个地区是相当的.
综上, 中国亚热带地区季风加强引起的硅酸盐风

化程度差异主要来自于Mg硅酸盐的风化, 这可能与中

国东部上地壳具有相对高的Mg含量有关(如Gao等,
1991, 1998). 首先, 全球和区域上部大陆地壳组成中

TiO2/Al2O3和MgO/Al2O3呈正相关(图6a), 表明上部大

陆地壳Ti和Mg的相对丰度存在紧密联系. 中国东部去

碳酸盐的上部大陆地壳具有最高的TiO2/Al2O3和MgO/
Al2O3比值(图6a), 指示了中国东部上地壳硅酸盐存在

更多的铁镁质成分. 其次, 南亚地区高喜马拉雅结晶

岩低的MgO含量(1.76%)也与非常低的Mg硅酸盐风化

贡献相符(France-Lanord和Derry, 1997). 再次, 长江的

细颗粒沉积物硅酸盐MgO含量(平均值3.12%, n=30,
He等, 2015)明显高于源自干旱亚洲内陆的西峰黄土

MgO含量(2.76%, n=15, Liang等, 2009; 网络版附表1).
中国东部去碳酸盐的上部大陆地壳组成相对于其他地

区上地壳(如加拿大前寒武地盾, Shaw等, 1967)具有更

多的未变质盖层物质; 而这些盖层被认为包含更多的

铁镁质火山物质(Gao等, 1998; Rudnick和Gao, 2004).
因此, 中国亚热带地区高的ΔMg贡献主要来源于以下

两个因素: (1) 富Mg上地壳岩石更容易在风化中蚀变;
(2) 季风加强导致了中国东部上地壳岩石风化加剧, 而
风化加剧导致的盐基离子净亏损包含了相当比例的富

Mg硅酸盐风化贡献. 各种沉积物和土壤的TiO2/Al2O3

(母岩中铁镁质物质含量的敏感指标)和基于黄土计算

的CO2消耗(ΔCa、ΔNa、ΔMg和ΔK)的协变关系分析

表明TiO2/Al2O3仅和ΔMg呈现显著正相关(图6b), 进一

步证明ΔMg的变化主要源自于铁镁质矿物的风化. 在

湿润气候下红壤和黄壤中低的MgO含量表明晚渐新

世气候重组后中国东部上地壳风化导致显著的硅酸盐

Mg亏损.

3.2 有机碳埋藏

为分析Δoc, 本文首先确定有机碳埋藏效率f. 前人

研究表明高的f值主要源于高侵蚀或者快速沉积体系

(Blair和Aller, 2012), 如孟加拉扇(Galy等, 2007)和山区

小型河流(如台湾, Hilton等, 2011; Blair和Aller, 2012).
晚渐新世季风加强后, 中国亚热带地区较之前产生更

多沉积物并通过河流搬运到海洋(如Métivier等, 1999;
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Clift等, 2004). 长江是中国亚热带地区物质向海洋输

送的主要河流. 这里保守地假定fa和fb均为现代长江沉

积物陆源有机质的保存效率30%(Blair和Aller, 2012),
计算所得的Δoc为最小值.

中国亚热带地区绝大部分地区现代土壤表层

(0~30cm)有机碳含量分布在0.8~1.8%, 而中国北方干

旱地区分布在0.4~0.8%(图2b). 中国亚热带地区(不包

括中国东部的耕种土壤)面积加权平均值为(1.3±0.6)%
而中国北方干旱区为(0.7±0.3)%.东亚和南亚地区基岩

的化石有机碳含量约为0.2%(France-Lanord和Derry,
1997; Hilton等, 2011). 假设化石有机碳埋藏效率为

100%, 那么Ma和Mb分别为0.89和0.39mol kg−1, 而Δoc

为0.15mol C kg−1. 中国亚热带地区Δoc的估算值小于

Δsil(平均值0.60mol kg−1), 显示有机碳埋藏对CO2消耗

的贡献小于硅酸盐风化. 这与喜马拉雅地区显著不同.

在喜马拉雅地区有机碳埋藏对CO2的消耗是远大于硅

酸盐风化的(France-Lanord和Derry, 1997).

4 讨论

4.1 季风加强与Mg通量

季风增强加剧硅酸盐风化导致的Mg通量变化

FMg, sil可以表示为

F E E= × Mg × Mg , (5)Mg, sil a 0, a b 0, b

这里E是沉积物通量(kg a−1), 对应于本文重建的研究区

侵蚀通量(图7a). ΔMg0, b为0.03mol kg−1, 与西峰黄土对

应(图5a). ΔMg0, b为0.45mol kg−1, 采用中国亚热带地区

土壤和南海沉积物ΔMg0平均值(0.45±0.09)mol kg−1

(图5).

图 5 硅酸盐风化导致的CO2消耗
(a) 硅酸盐风化导致的CO2消耗, 通过分析各种沉积物和基岩的化学成分差异所得. 孟加拉扇沉积物对应的CO2消耗根据未蚀变的喜马拉雅山

脉岩石组成计算(France-Lanord和Derry, 1997); 其他沉积物对应的CO2消耗根据去除碳酸盐的中国东部上地壳组成(Gao等, 1998)计算. (b) 晚
渐新世季风加强硅酸盐风化导致的CO2消耗差异, 通过计算季风影响区各类沉积物和土壤(如南海沉积物和中国南部各种土壤)与中国西北干

旱区黄土成分差异所得
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另外, 中国东部沉积盖层含有相当数量的白云岩

(Gao等, 1991), 这可以从中国东部上地壳全岩和去碳

酸盐两种组成具有显著的MgO/Al2O3差值得到证明

(图6a). 因此, 研究区风化加强将会溶解大量富Mg碳酸

盐, 并经河流搬运进入海洋循环. 获取中国东部上地壳

碳酸盐Mg和Ca的平均含量可以通过比较上地壳全岩

和去碳酸盐组成(Gao等, 1998)来计算. 假设Si仅存在

于硅酸盐中, 那么碳酸盐中Mg的摩尔含量([Mg]carb,
mol kg−1)可以表示为

[Mg] =  [Mg] [Mg] / [Si] × [Si] , (6)carb bulk sil bulk sil

这里下标bulk和sil表示中国东部上地壳全岩和去碳酸

盐组成; 式中Mg和Si使用摩尔含量. 经上式计算,
[Mg]carb为0.37mol kg−1. 用方程(6)的类似方法计算

[Ca]carb为0.80mol kg−1, 那么中国东部上地壳碳酸盐

图 6 TiO2/Al2O3和Mg亏损程度的对应关系
(a) 全球和区域大陆上地壳TiO2/Al2O3和MgO/Al2O3协变关系图. 蓝

色为线性拟合线(未包含中国东部数据, R2=0.80, p=0.02). (b) 各种沉

积物和土壤的TiO2/Al2O3和基于黄土计算的硅酸盐Mg、Ca、Na和
K对应大气CO2消耗的协变关系图. 其中只有TiO2/Al2O3与ΔMg存在

显著相关(线性拟合, R2=0.53, p=0.06). 图(a)和(b)中的虚线为线性拟

合的95%置信区间

图 7 侵蚀、风化和有机碳埋藏通量
(a) 晚渐新世季风加强有关的侵蚀通量; (b) 硅酸盐风化Mg释放通量

(FMg, sil); (c) 碳酸盐风化Mg释放通量(FMg, carb); (d) 硅酸盐风化导致

的CO2消耗通量; (e) 有机碳埋藏通量. 图(a)~(e)中的蓝色和橙色曲

线分别基于Clift等(2004)和Métivier等(1999)重建的中国东部边缘海

沉积通量变化计算. (a)中研究区侵蚀通量使用本文分析的研究区现

代侵蚀通量(约800×106t a−1)乘以上述两种重建沉积通量的相对变

化. (a)中蓝色箭头为本文中选取的晚渐新世气候重组之前的侵蚀通

量. 图(b)~(e)粉色和绿色条带分别为对应变量的10%和5%全球通量.
其中图(d)中粉色和绿色条带根据现代全球Ca-Mg硅酸盐风化通量

(2.17×1012~2.5×1012mol a−1)计算, 因为本文计算的长期CO2消耗通

量(Fsil, 主要为Ca-Mg硅酸盐风化贡献)不能直接与现代大陆硅酸盐

风化通量(7.85×1012~8.7×1012mol a−1)直接比较, 详见4.2讨论
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Mg/Ca摩尔比值为0.46. 假定白云石Mg/Ca摩尔比值为

1, 而方解石为0.08(该值为中国东部太古宙后碳酸盐

平均值的下限, Gao等, 1991); 据此估算东部上地壳碳

酸盐约50%为白云石. 相对于方解石, 白云石在干旱-
半干旱气候下是难以溶解的(如在中国西北干旱区,
Meng等, 2015). 因此这里假定仅方解石在晚渐新世季

风加强前的干旱气候下溶解, 而方解石和白云石均可

在季风加强后的湿润气候下溶解. 那么季风加强驱动

碳酸盐风化导致的Mg通量变化, FMg, sil, 可表示为

F E E= × [Mg] × [Mg] , (7)Mg, carb a carb, a b carb, b

这里[Mg]carb, a为0.37mol kg−1, 对应于中国东部上地壳

碳酸盐(方解石和白云石)中的Mg含量, 而[Mg]carb, b为

0.04mol kg−1, 对应于中国东部上地壳方解石中Mg含
量(使用方解石Mg/Ca摩尔比值为0.08计算).

根据Clift等(2004)的沉积通量变化计算的研究区

侵蚀通量(后续简称为Clift模型, 图7a), 晚渐新世以来

东亚季风增强加剧硅酸盐风化导致的Mg释放通量

(FMg, sil)变化在0.13×1012~0.35×1012mol a−1. 根据Méti-
vier等(1999)的沉积通量变化计算的研究区侵蚀通量

(后续简称为Métivier模型, 图7b), FMg, si l分布在

0.03×1012~0.36×1012mol a−1. 同样, 碳酸盐风化释放的

Mg通量(FMg, carb)变化在0.10×1012~0.28×1012mol a−1

(Clift模型)或0.03×1012~0.29×1012mol a−1(Métivier模
型)之间(图7c). 硅酸盐和碳酸盐风化释放的总Mg通量

(FMg, sil+FMg, carb)约占现代全球硅酸盐和碳酸盐风化释

放总Mg通量的5.0~16%(Clift模型)或1.5~16%(Métivier
模型). 这里, 现代全球硅酸盐和碳酸盐风化释放的Mg
通量分别为2×101 2~2 .5×101 2mo l a− 1

和2×101 2~
2.2×1012mol a−1(Higgins和Schrag, 2015).

新生代海洋Mg循环的特征之一, 就是由海相石盐

原生包裹体揭示的新近纪海水Mg含量增加(图8c;
Zimmermann, 2000; Horita等, 2002). 但是其机制尚存

在争议: 如碳酸盐风化导致的Mg输入增加(Li和Elder-
field, 2013)或者海洋中Mg移除速率的降低(如Coggon
等, 2010; Higgins和Schrag, 2015; Dunlea等, 2017). 海
水Mg含量从37Ma的38mmol kg− 1

增加到现代的

55.1mmol kg−1(Horita等, 2002)需要约0.46mmol Ma−1

的平均增长速率. 晚渐新世以来东亚地区硅酸盐和碳

酸盐风化释放的总Mg通量可以贡献的海水Mg含量增

加速率为 0 . 1 7 ~ 0 . 4 5mmo l Ma − 1 ( C l i f t模型 )或

0.05~0.46mmol Ma−1(Métivier模型). 本研究揭示了新

近纪海水Mg含量的增加至少有相当显著的比例来自

于中国东部Mg硅酸盐和富白云石碳酸盐的风化输入

(图8a、8b).

4.2 季风加强与碳通量

与Mg通量的计算类似, 季风加强导致硅酸盐风化

引起的长期CO2消耗(Fsil)可以表示为

F E C E C= × × , (8)sil a sil, a b sil, b

这里Csil, a为1.15mol kg−1, 采用南海和中国亚热带土壤

平均C s i l值 (1 .15±0.13)mol kg− 1 (图5) ; C s i l , b为

0.47mol kg−1, 对应于西峰黄土.
渐新世以来季风加强导致硅酸盐风化引起的长期

CO2消耗(Fsil)变化范围在0.18×1012~0.73×1012mol a−1

(Clift模型)或者0.06×1012~0.87×1012mol a−1(Métivier模
型)(图7d). 方程(1)中计算的长期CO2消耗, Na-K硅酸

盐风化仅占次要地位. 因此本文计算的硅酸盐风化引

起的长期CO2消耗不能直接和现代全球大陆硅酸盐风

化引起的CO2消耗(7.85×1012~8.7×1012mol a−1, Gaillar-
det等, 1999; Moon等, 2014)直接对比. 首先, 这是因为

现代全球大陆硅酸盐风化引起的CO2消耗包含了Ca、
Na、K和Mg硅酸盐风化的总贡献, 而其中Ca和Mg硅
酸盐贡献约占60%(Gaillardet等, 1999; Moon等, 2014).
必须注意的是, 由于本文(ΔMg0+ΔCa0)对Csil贡献平均

高达88%(图5a), 计算得到的Fsil中平均约86%的贡献

来自Ca和Mg硅酸盐风化. 其次, 如果在近现代时间尺

度上2mol大气CO2在1mol的Ca或者Mg硅酸盐风化中

消耗,产生的2mol的HCO3在海洋中以碳酸盐形式沉淀

时将会释放1mol的CO2重新返回大气, 因此在地质时

间尺度仅有1mol的CO2最终通过硅酸盐风化被埋藏.
基于此, 本文用Fsil中的Ca和Mg贡献来对比现代全球

大陆Ca和Mg硅酸盐风化速率(2.17×1012~2.5×1012

mol a−1, Gaillardet等, 1999; Moon等, 2014). 在这种情

况下, 本文分析的晚渐新世以来Fsil中Ca和Mg硅酸盐

贡献部分占全球大陆Ca和Mg硅酸盐风化的6~29%
(Clift模型)或2~35%(Métivier模型); 其中晚渐新世时期

Ca和Mg硅酸盐风化占全球大陆Ca和Mg硅酸盐风化速

率的11~16%(Clift模型)或2~4%(Métivier模型).
季风加强导致有机碳埋藏引起的长期CO2消耗

(Foc)可表示为
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F E M f E M f= × × × × . (9)oc a a a b b b

基于两种沉积通量模型重建的Foc始终小于全球有机

碳通量的3.5%(图7e). 有机碳埋藏消耗的CO2通量约为

同时期硅酸盐风化引起的CO2消耗通量的四分之一.
这种现象与喜马拉雅地区相反, 那里有机碳埋藏对长

期CO2消耗的贡献远大于硅酸盐风化(France-Lanord和
Derry, 1997).

尽管本文重建的硅酸盐风化和有机碳埋藏引起的

长期CO2消耗随时间变化很大, 但是二者之和(Fsil+Foc)
大致与喜马拉雅地区碳消耗(1.28×1012mol a−1, France-
Lanord和Derry, 1997)处于相同数量级. 如果新生代全

球长期硅酸盐风化通量是相对稳定的(Caves等, 2016),
本文重建的中国东部硅酸盐风化和有机碳埋藏引起的

长期CO2消耗足以导致地质碳循环的失衡. 其中, Mg
硅酸盐亏损(ΔMg)占了硅酸盐CO2消耗(Δsil)的58~65%,
平均值为62%(网络版附表3); 而Mg硅酸盐的CO2消耗

图 8 晚渐新世东亚季风加强及其对全球影响的示意图
(b)中的蓝色字体和箭头表示南亚山脉隆升(喜马拉雅山脉)消耗大气CO2的传统观点(Raymo等, 1988; France-Lanord和Derry, 1997); 而红色字

体和箭头表示本文提出的东亚季风加强消耗大气CO2的观点. (c)基于海相石盐原生包裹体的海水Mg2+含量重建(绿色三角形, Horita等, 2002;
蓝色圆圈, Zimmermann, 2000). (d)新生代深海氧同位素(Zachos等, 2008). (e)新生代大气CO2含量重建(基于各种分析的平均值/中值)以及这些

数据的LOESS拟合(橙色粗线, LOESS拟合; 黑线, 95%置信区间)(Foster等, 2017)
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通量(FMg, sil)占了硅酸盐CO2消耗通量(Fsil)的50~55%
(图7). 考虑到研究区只占约2%的地球陆地面积, 晚渐

新世以来中国东部富Mg上地壳在湿润季风气候条件

下风化增强提供了显著的新生碳汇. 中国亚热带地区

富Mg上地壳在湿润气候下的风化也对全球变冷所需

的陆表反应度(land surface reactivity)增加作出贡献(如
Kump和Arthur, 1997; Caves等, 2016; Caves Rugenstein
等, 2019). 另外, 季风加强之后湿润的中国亚热带地区

富白云石碳酸盐的风化也可能通过水生生物光合作用

成为长期碳汇(如Liu等, 2018).

5 启示和结论

本文的气候模拟结果显示随着青藏高原北部隆

升 , 中国东部的年均降水量显著增加了约100~
>400mm(图4c). 而且, 大部分年均降水量的增加发生

在夏季, 且集中在华北和扬子克拉通所围限的区域(图
4d). 在夏季, 地形抬升加热导致亚洲低压增强, 中国东

部盛行异常强盛的东南风和/或西南风(图4d). 因此, 模
拟结果指示了东亚夏季风环流在该区域开始出现或者

比以往大大增强. 这表明东亚季风在中国东部的形成

或强化与青藏高原北部隆升存在紧密的构造-气候关

联(如Tada等, 2016; Zhang等, 2017). 尽管副特提斯海

和全球变冷及其他因素可能是始新世/渐新世转型后

亚洲内陆干旱和季风加强的潜在影响因素(Zhang等,
2007a, 2007b, 2018; Zoura等, 2019), 但青藏高原地形

改变被证明是亚洲水文气候变化的主要驱动力(Zoura
等, 2019). 众多的构造变形、剥露过程和火山岩侵位

证据证明青藏高原, 特别是青藏高原北部, 晚渐新世-
早中新世存在快速隆升并伴随一系列构造活动事件

(Lu等, 2018及其参考文献; Fang等, 2020; Li等, 2021;
Yang等, 2021a). 因此, 印度-亚洲板块碰撞对碰撞带以

外东亚地区产生巨大的环境效应, 驱动了东亚季风深

入到构造相对欠活跃的中国东部亚热带地区使得东亚

气候格局重组, 并通过加强风化作用影响了全球碳和

镁循环(图8a、8b).
有关新生代造山运动通过消耗大气CO2影响全球

气候的研究几乎都只关注印度-亚洲板块碰撞带(图
8a、8b; Raymo等, 1988; France-Lanord和Derry, 1997).
而本研究揭示了印度-亚洲板块碰撞和青藏高原隆升

也可以通过改变东亚地区气候来显著增强大气CO2消

耗(图8b). 印度-亚洲板块碰撞和青藏高原隆升在南亚

通过加强硅酸盐风化和有机碳埋藏消耗大气CO2, 可

视为该造山运动影响全球碳循环的直接途径. 而青藏

高原隆升通过加强扬子克拉通及其周围地块的富Mg
硅酸盐风化也可以大量消耗大气CO2; 并且由于其消

耗量与发生在南亚的大气CO2消耗在数量级上几乎

相等, 因此可视为该造山运动影响全球碳循环的间接

途径. 中国东部上地壳暴露物质的富Mg独特性暗示

了构造运动通过改变地质碳循环影响新生代变冷的

方式是多样的, 而且这种影响机制尚未在更老的全球

造山运动研究中被充分认识. 本研究因此描绘了造山

带隆升对全球气候和大气CO2含量影响的复杂方式:
不仅强调了直接参与碰撞过程的地壳属性的重要性,
而且强调了碰撞带周围地壳属性的重要性. 这种碰撞

带周围地壳属性的重要性(中国东部富Mg上地壳)体
现在, 尽管它没有参与到碰撞过程中来, 但是它对气

候反馈敏感, 从而可以引起全球碳循环失衡. 尽管气

候触发的中国东部有机碳埋藏引起的大气CO2消耗

变化量较小, 但是气候触发的富Mg上地壳风化增强

可能促进了晚渐新世大气CO2含量的快速下降(图8e;
Beerling和Royer, 2011; Foster等, 2017). 这种铁镁质

岩石对于加剧化学风化和碳消耗的有效性也被其他

研究所证明, 如东南亚岛屿的出现可能驱动了新近纪

变冷(Park等, 2020), 以及晚中新世东亚季风增强可能

驱动了约7Ma开始的全球快速降温(Yang等, 2021b).
此外, 中国东部富Mg上地壳暴露在强风化环境可以

增加陆表反应度从而调控新近纪全球变冷(Caves Ru-
genstein等, 2019), 也可以通过河流输送大量Mg进入

海洋影响全球Mg循环(图8b). 本研究提供了复杂构

造-气候作用下青藏高原隆升对于全球碳和镁循环的

定量近似分析, 但依然存在很多未解决的不确定性留

待未来研究, 如在短期和长期时间尺度上中国东部侵

蚀速率的变化及差异(Métivier和Gaudemer, 1999;
Clift, 2006)以及土壤数据空间上的不均一性及时间

上的变率等.
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