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摘要: 通过太湖原状沉积物柱室内模拟试验,研究了有机质(腐殖酸)和硝态氮随下行水流进入潜

流带对氮素转化和硝态氮还原途径的影响。 结果表明,仅输入硝态氮时,潜流带中硝态氮出现持续

累积现象,硝态氮还原速率为 0. 087 ~ 0. 186 滋g / (cm3·d)(平均 0. 162 滋g / (cm3·d));而同时输

入腐殖酸和硝态氮时,潜流带还原性环境逐渐增强,在 21 d 内 Eh 值降至-200 mV 以下,硝态氮还

原速率为 0. 092 ~ 0. 251 滋g / (cm3·d)(平均 0. 220 滋g / (cm3·d)),腐殖酸有效促进了硝酸盐的还

原。 反硝化作用是潜流带中硝酸盐还原的主要途径,特别是潜流带上部(0 ~ 22. 5 cm),其贡献达

到 90%以上;而潜流带的深部(22. 5 ~ 45. 0 cm)硝酸盐还原量总体较小,反硝化作用贡献也仅占

39郾 5% 。 随着腐殖酸的消耗(6. 92 mg / L 降为 3. 32 mg / L),硝酸盐异化还原成铵过程对硝酸盐还

原的贡献由 14. 0%降为 2. 7% 。 综合来看,补充有机质有利于潜流带特别是浅层潜流带的硝酸盐

还原,且以反硝化过程为主,对湖泊水体碳氮循环和去除具有重要作用。
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Effects of organic matter content on nitrate reduction pathway in
the hyporheic zone of Lake Taihu
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Abstract: Laboratory experiments using an undisturbed sediment core were conducted to explore the effect of organic matter (humic
acid) on the nitrogen transformation and the nitrate reduction pathway in the hyporheic zone of Lake Taihu. Results show that, when
only the nitrate was input along with the downwelling flow, nitrate reduction rates were 0. 087-0. 186 滋g / (cm3·d) with an average of
0. 162 滋g / (cm3·d), and the nitrate apparently accumulated in the hyporheic zone. Both the humic acid and the nitrate input along
with hyporheic flow gradually promoted a reduction environment in the hyporheic zone within 21 days with Eh of below -200 mV.
Nitrate reduction was greatly enhanced under this condition with an average reduction rate of about 0. 220 滋g / (cm3·d) from 0. 092 to
0. 251 滋g / (cm3·d). These indicated that added humic acid substantially promoted the nitrate reduction process. At a shallow depth
of the hyporheic zone (0-22. 5 cm), the contribution of denitrification to the nitrate reduction reached more than 90% , indicating that
the denitrification was the main pathway of nitrate reduction. At the deep depth of the hyporheic zone (22. 5-45. 0 cm), due to the
deficient nitrate source, the contribution of nitrate reduction to the whole hyporheic zone accounted for less than 10% , and the
denitrification accounted for about 39. 5% . Dissimilatory nitrate reduction to ammonium, as a secondary pathway of nitrate reduction,
was obviously influenced by organic matter content, and its contribution to nitrate reduction decreased from 14. 0% to 2. 7% when
organic matter concentrations decreased from 6. 92 mg / L to 3. 32 mg / L. Overall, supplementary organic matter was helpful for the
nitrate reduction mainly by denitrification particularly at the shallow depth of hyporheic zone, playing a great role on the cycling and
removing of carbon and nitrogen in a lake aquatic system.
Key words: humic acid; denitrification; dissimilatory nitrate reduction to ammonium; downwelling hyporheic flow; hyporheic zone;
Lake Taihu
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潜流带作为地表水和地下水之间物质和能量交换的活跃过渡区域,其物理、化学、生物条件的梯度分布

和变化对氮素的迁移转化和界面释放产生了重要的影响[1鄄2]。 一般来说,下行流携带富含溶解氧和有机质的

地表水进入潜流带并与浅层地下水交汇,而上行流则携带大量富含硝态氮、低溶解氧及低有机质的浅层地下

水进入潜流带并与界面处地表水体交汇[3鄄4]。 研究显示,往往深层潜流带中氨氮含量较高,而富营养化的湖

泊水体含有丰富的有机质和硝态氮等营养物质,一旦存在下行流的局部区域,丰富的有机质和硝态氮等容易

随着水流进入潜流带,并随着潜流带深度的变化而产生不同的物理、化学、生物变化[5鄄6]。
众多研究显示,潜流带作为长期较稳定的厌氧场所,对来自浅层地下水和地表水的硝态氮具有重要的还

原作用,特别是在有机质含量相对丰富的浅层潜流带中,微生物活性相对较强,容易发生反硝化作用,使得大

量硝态氮转化为气态氮的形式得以去除[7]。 一般来说,除了占据主导地位的反硝化过程外,当有机质含量

较低时,厌氧氨氧化过程会占据一定的主导地位;当有机质的可用性较高时,硝酸盐异化还原成铵(DNRA)
过程会成为硝态氮还原的重要途径。 富营养化湖泊水体中的有机质大多来自自身大型水生植物和浮游动植

物的分解产物以及通过河道输入的陆源物质等[8鄄10],其中腐殖酸是有机质的重要组成部分。 江俊武等[11] 对

太湖水体的研究显示,类腐殖质对有色可溶性有机质(CDOM)的贡献率在 9. 6% ~ 18. 8%之间,特别是太湖

的北部和西部等区域,类腐殖质占 CDOM 的 14. 6% ~ 18. 8% 。 腐殖酸有较好的还原性,某些硝酸盐还原菌

会氧化腐殖酸,将其作为氧化还原过程的电子供体[12]。
为进一步掌握湖泊潜流带下行流条件下有机质对其中硝酸盐还原的影响,以太湖西部湖区潜流带为研

究对象,进行室内原状沉积物柱模拟试验,分别设定腐殖酸与硝酸盐浓度比值为 1 颐 1 以及仅输入硝酸盐两

种条件模拟潜流带下行水流携带营养物质,结合环境因子如 pH 值、Eh 值进行分析,探索腐殖酸对硝态氮还

原途径及氮素在不同深度迁移转化过程的影响。

1摇 材料与方法

1. 1摇 研究区域及沉积物样品的采集

太湖是我国第三大淡水湖,水面面积 2338 km2,平均水深 1. 9 m,与 219 条河流和渠道相连。 太湖西北部

的海拔高于南部和东部,因此水流通常从西北流向东南[13]。 西部湖区枯水期氮素污染主要来源于农用化

肥,丰水期以生活污水为主[14]。 采用手动垂直插入聚乙烯管的方式于太湖西部湖区采样点 W(119毅56忆
17郾 30义E,31毅10忆00义N)采集两根原状沉积物柱,其中一根内径 15 cm,高 45 cm,用于室内模拟试验;另一根内

径 6郾 5 cm,高 60 cm,用于理化性质分析,所有样品冷藏运往实验室并在 1 周内完成理化性质指标的测定。

图 1摇 太湖浅层潜流带下行流模拟

试验装置(单位:cm)
Fig. 1摇 Simulation experimental device of shallow
hyporheic zone in Lake Taihu with downwelling

hyporheic flow (units: cm)

1. 2摇 试验装置和研究方案

试验装置以采集的原状沉积物柱为基础,竖直放置,顶端加

置上覆水储存段(高 30 cm)和进水装置,底端加置底座和排水

收集装置(图 1)。 底端填充 5 cm 厚的均匀粒径石英砂并在与

沉积物接触面铺设土工布,避免柱内沉积物在出水时受到冲刷

扰动。 试验装置顶端和底端分别设置进水口和出水口,采用双

头蠕动泵控制进水,保持进水速率恒定及上覆水水位稳定不变;
出水口接厌氧水箱,厌氧水箱设进、出气口及进、出水口,连续充

入乙炔气体以保持柱中厌氧环境。 在距沉积物顶端向下

10. 0 cm、22. 5 cm 和 45. 0 cm 处设置 3 个取样孔,采用抽滤器采

集沉积物中孔隙水样,并安装 pH 电极及 Eh 电极以测量柱内

pH 值及氧化还原电位。
试验开始前连续通入蒸馏水,待原状沉积物柱中物质浓度

及环境条件稳定时,记录柱上电极读数并测定各个取水口的相

应水样指标作为初始值。 为保持原状沉积物柱中条件的一致

性,采用同一根原状沉积物柱并设定两个阶段开展试验。 阶段

玉渗透流速为 2. 02 cm / d,相应的配制溶液淤硝态氮及腐殖酸质量浓度分别为 4. 98 mg / L 和 5. 20 mg / L,持续

时间为80 d,观察其中不同深度氮素迁移转化特征;随后开展阶段 II 试验,先通入蒸馏水约 25 d 以消除上一
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阶段溶质输入对原状沉积物柱的影响,直到各深度各物理化学指标稳定后同样以 2. 02 cm / d 的流速通入硝

态氮质量浓度为 5. 11 mg / L 的配置溶液于,持续时间为 57 d,观察无腐殖酸伴随输入情况下不同深度氮素的

运移转化情况。 为保证进水溶质浓度稳定,每 2 ~ 3 天更换模拟水。
在取样前用针筒将取样口的水样抽干,取样时打开取样口的止水夹,使用真空泵对其进行抽气,将其抽

为负压后用止水夹夹住抽气管,静待约 2 h 后使用针筒抽出待测水样,每次抽取水样 5 ~ 10 mL 以测定氮素及

腐殖酸浓度。 为观察原状沉积物柱相对稳定后氮素的主要变化过程,首次取样时间在试验开始后第 10 天,
随后每 3 ~ 5 天取样一次,每次记录各监测点位处的 pH 值和 Eh 值。
1. 3摇 分析方法

沉积物粒径采用全自动激光粒度分析仪 LS13320 测定;pH 值、Eh 值分别采用 pH 电极和 Eh 电极测定;
沉积物 TOC、总氮、硝态氮和氨氮分别采用 HJ 658—2013 《土壤有机碳的测定 摇 燃烧氧化 摇 滴定法》、
HJ717—2014《土壤质量摇 全氮的测定摇 凯式法》、GB / T 32737—2016《土壤硝态氮的测定 摇 紫外分光光度

法》和 HJ634—2012《土壤摇 氨氮、亚硝酸盐氮、硝酸盐氮的测定摇 氯化钾溶液提取鄄分光光度法》测定。
将沉积物样品在 4 000 r / min 条件下离心 30 min,取上清液过 0. 45 滋m 滤膜后测定孔隙水中无机氮的浓

度。 孔隙水及试验过程中所取水样的总氮、硝态氮、亚硝态氮和氨氮分别采用 HJ 636—2012《水质摇 总氮的

测定摇 碱性过硫酸钾消解紫外分光光度法》、HJ / T 346—2007《水质 摇 硝酸盐氮的测定 摇 紫外分光光度法

(试行)》、GB / T 5750. 5—2006《生活饮用水标准检验方法摇 无机非金属指标》中的重氮耦合分光光度法和

HJ 535—2009《水质摇 氨氮的测定摇 纳氏试剂分光光度法》测定;使用 UV254快速表征腐殖酸中 DOC 的浓度,
记为 DOC254,该方法使用广泛并能有效代表 DOC 中有效碳的浓度[15]。

根据监测深度将原状沉积物柱分为 3 层,分别是 0 ~ 10. 0 cm、10. 0 ~ 22. 5 cm、22. 5 ~ 45. 0 cm,计算各层

硝态氮的还原量、还原速率及氨氮生成量:

Mx = 鄱
n

i = 1
{[(C i -1 + C i - C忆i -1 - C忆i) / 2 + C忆i -1 - C忆i]Vi} (1)

Nx = 鄱
n

i = 1
{[(D忆i -1 + D忆i - Di -1 - Di) / 2 - D忆i -1 + D忆i]Vi} (2)

Kx =
Mx

nHxS
伊 1 000 (3)

式中:Mx 为原状柱第 x 层硝态氮还原量,mg;Ci 为第 i 天 x –1 层硝态氮质量浓度,mg / L;C忆i 为第 i 天 x 层硝态

氮质量浓度,mg / L;Nx 为原状柱第 x 层氨氮生成量,mg;Kx 为原状柱第 x 层硝态氮还原速率,滋g / (cm3·d);
Di 为第i 天 x – 1 层氨氮质量浓度,mg / L;D忆i 为第 i 天 x 层氨氮质量浓度,mg / L;Vi 为第 i 天的出水量,L;
n 为试验时间,d;Hx 为第 x 层土柱深度,cm;S 为模拟柱横截面面积,cm2;1 000 为单位换算系数。

使用 Excel 2016 进行数据统计,Origin 2018 进行相关图表的绘制。

2摇 结果分析

2. 1摇 沉积物基本理化性质

太湖西部湖区孔隙水中 TN 质量浓度随深度增加而上升,由上层 1郾 69 mg / L 逐渐上升到 40 ~ 60 cm 深度

的 2郾 92 mg / L;氨氮是无机氮存在的主要形态,变化趋势与 TN 相似,随深度从 1郾 41 mg / L 增加到 2郾 17 mg / L;
而硝态氮和亚硝态氮质量浓度相对较低,平均质量浓度分别为 0郾 284 mg / L 和 0郾 032 mg / L(图 2(a))。 沉积物

中,TOC 质量比随深度增加从 8郾 22 g / kg 升高至 14郾 34 g / kg,平均为 11郾 57 g / kg;TN 质量比随深度先升高后降低,
均值为 2郾 23 g / kg;氨氮及硝态氮质量比相对较小,分层特征不明显,均值分别为 0郾 108 g / kg 和 0郾 027 g / kg
(图 2(b))。
2. 2摇 模拟试验中氮素垂向分布变化

a. 硝态氮。 阶段玉开始时各层硝态氮质量浓度均持续升高,第 21 天时各层硝态氮质量浓度达到最大

值,随深度增加分别为 2. 31 mg / L、1. 29 mg / L 和 0. 91 mg / L(图 3(a))。 第 21—39 天原状沉积物柱内硝态氮

质量浓度呈下降趋势,表层降至 1. 46 mg / L,而中下层均降至 0. 5 mg / L 左右。 39 天后上层硝态氮质量浓度

仍有降低趋势,但相对较缓,中下层略有升高。 深度 10. 0 cm 处硝态氮质量浓度一直高于其余两个监测点,
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图 2摇 太湖西部沉积物及孔隙水中无机氮垂向分布

Fig. 2摇 Inorganic nitrogen vertical distribution in sediment and pore water of the western hyporheic zone of Lake Taihu

而中下层硝态氮质量浓度差异相对较小。 阶段玉结束时,上、中、下层硝态氮质量浓度分别为 1. 37 mg / L、
0. 64 mg / L和 0. 60 mg / L。 阶段域初期 3 个监测点硝态氮质量浓度均呈缓慢升高的趋势,第 138 天以后硝态

氮累积速度加快,最终质量浓度随深度增加分别达到 2. 46 mg / L、1. 71 mg / L 和 1. 42 mg / L。 在阶段域,硝态

氮分层特征较阶段玉更为明显,呈上层大于中层大于下层。 总的来说,在原状沉积物柱运行过程中,各层硝

态氮质量浓度变化特征相似,阶段玉硝态氮质量浓度在前 21 天大幅度上升,后呈降低趋势,而阶段域硝态氮

持续累积。

图 3摇 原状柱内不同深度孔隙水中硝态氮、亚硝态氮及氨氮质量浓度变化

Fig. 3摇 Mass concentration variations of nitrate nitrogen, nitrous nitrogen and ammonia nitrogen in
pore water at different depths of undisturbed sediment column

b. 亚硝态氮。 阶段玉各层初始亚硝态氮质量浓度差异较大,随着深度增加分别为 0郾 074 mg / L、
0郾 051 mg / L和 0郾 062 mg / L(图 3(b))。 初期各层亚硝态氮均经历了一个显著下降的过程,第 21 天时降至

0郾 03mg / L 左右;21 天后各层质量浓度变化幅度相对较小。 上层第 21—65 天亚硝态氮质量浓度仍呈降低趋势,
但降低速度减缓,从 0郾 035 mg / L 降至 0郾 022 mg / L;第 65 天后出现了短暂的上升,最终质量浓度为 0郾 035 mg / L。
而中层亚硝态氮第 25 天后出现了较为明显的累积,阶段玉结束时质量浓度升高至 0郾 043 mg / L。 下层 21 天

后亚硝态氮质量浓度在 0郾 020 ~ 0郾 035 mg / L 波动变化,最终稳定于 0郾 031 mg / L。 阶段域初期(第 106—
135 天)上层及中层亚硝态氮质量浓度均略有升高,而下层呈降低趋势。 第 138 天后,3 个深度处监测点的亚

硝态氮质量浓度均呈现升高趋势,且上升速度略快于第 106—135 天。 整体上看,阶段玉前 21 天亚硝态氮质

量浓度急剧降低,21 天后各有变化但变化幅度相对较小;阶段域亚硝态氮的变化趋势与硝态氮相似,均出现

了较明显的累积。
c. 氨氮。 阶段玉各层氨氮初始质量浓度较高,在 0. 73 ~ 0. 99 mg / L 之间(图 3(c))。 第 21—48 天上层

氨氮质量浓度稳定在 0. 32 mg / L 左右,中层在 0. 41 ~ 0. 58 mg / L 之间波动,下层稳定在 0. 68 mg / L。 第 48 天

后各层氨氮质量浓度快速下降,中上层第 55 天后均保持在 0. 15 mg / L 左右,而下层在 55 天后仍呈下降趋

势,最终稳定在 0. 20 mg / L。 阶段域沉积物中各层氨氮质量浓度相对稳定,维持在 0. 01 ~ 0. 17 mg / L 之间。
整体上,阶段玉各层氨氮质量浓度呈降低趋势,深度 45. 0 cm 处的氨氮质量浓度一直高于其余两个监测点,
阶段域各层氨氮质量浓度均保持在 0. 17 mg / L 以下。
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2. 3摇 模拟试验中 pH 值、Eh 值和 HA 变化

a. pH 值。 原状沉积物柱上层 pH 值略高于中下层(图 4(a))。 阶段玉前期(第 0—21 天)各层 pH 值较

为稳定,其变化幅度均小于 0. 1。 第 21—28 天各层 pH 值出现了一定程度的升高,中层上升趋势最为明显,
增加了 0郾 20。 第 28 天后上层 pH 值在第 48—55 天出现了大幅度上升,而中下层一直保持相对稳定的状态

且 pH 值均在 7 左右。 阶段域第 106—131 天各层 pH 值相对稳定,第 131 天后均出现下降趋势,下层变化幅

度最大。 在同时输入硝酸盐和腐殖酸的阶段玉,pH 值呈升高趋势,在仅输入硝酸盐的阶段域,pH 值呈下降

趋势。

图 4摇 原状柱内不同深度孔隙水的 pH 值、Eh 值、DOC254变化

Fig. 4摇 Variations of pH, Eh and DOC254 in pore water at different depths of undisturbed sediment column

b. Eh 值。 模拟柱中初始 Eh 值较高(283 ~ 290 mV),阶段 I 初期各深度 Eh 值急剧下降,在第 21 天时下

降至约-300 mV(图 4(b))。 第 21 天后 Eh 值趋于稳定,其中上层(10. 0 cm 处)稳定于-300 mV 上下;中层

(22. 5 cm 处)Eh 值前期下降幅度最大,至第 28 天时达到-456 mV,随后趋势平稳;而下层(45. 0 cm 处)Eh 值

在第 21 天后仍有继续下降的趋势并最终达到-387mV。 阶段 II 中,3 个深度的监测点处 Eh 值变化幅度相对

较小,其中深度 10 cm 和 22. 5 cm 处基本保持了阶段 I 延续的 Eh 值并有较小幅度的上升,而深度 45. 0 cm 处

Eh 值在第 106—115 天内有相对较大幅度的上升,在第 115 天后趋于稳定并接近深度 10. 0 cm 处的 Eh 值。
总体上,在同时输入硝酸盐和腐殖酸的阶段 I 试验中,Eh 值在前期 21 天内有大幅度下降,随后维持相对稳

定,而在仅输入硝酸盐的阶段 II 中,Eh 值基本维持相对稳定且有微小上升的趋势。 另外,各深度处 Eh 值趋

势稳定后 22. 5 cm 处表现出最大的还原性。
c. DOC254。 使用 DOC254表示 HA 浓度。 原状沉积物柱内下层初始 DOC254 质量浓度明显高于中上层

(图 4(c))。随着腐殖酸的输入,阶段玉前期(第 0—25 天)上层及中层 DOC254质量浓度均有所上升,而下层

变化相对较小,保持在 11. 3 mg / L 左右。 第 25 天后各层 DOC254质量浓度均呈降低趋势,最终各层 DOC254质

量浓度在 2郾 33 ~ 3. 32 mg / L 之间,在此期间,中层 DOC254质量浓度与其他两层相比相对较低。 阶段域初期中

上层较为平稳,基本延续了阶段玉末期的质量浓度,而下层呈降低趋势。 第 131 天后 3 个监测点处 DOC254质

量浓度波动变化,随深度增加最终质量浓度分别为 4. 32 mg / L、3. 32 mg / L 和 2. 33 mg / L。 总体上,阶段玉中

上层 DOC254质量浓度呈现出先升高后降低的趋势,而下层初始质量浓度较高,初期变化不大,第 21 天后呈降

低趋势;阶段域各层 DOC254质量浓度在 1. 34 ~ 6. 31 mg / L 波动,平均为 3. 32 mg / L。

3摇 讨摇 摇 论

腐殖酸的输入一方面为潜流带营造了适宜发生硝酸盐还原的环境,另一方面提高了硝酸盐还原速率。
在腐殖酸输入初期,有机质的输入促进了潜流带中还原环境的形成[16],原状沉积物柱内氧化还原电位快速

降低。 第 0—21 天内,柱内呈弱氧化环境且具有较高的初始氨氮质量浓度。 在此期间,硝态氮持续累积,而氨

氮质量浓度大幅度降低,可能发生了硝化作用与厌氧氨氧化。 硝化作用多发生在有氧的沉积物表层,氨氮质量

浓度较高时,硝化速率相对较快。 陈国元[17]在研究太湖竺山湾沉积物硝化作用时发现,随着 NH3-N 质量浓度

从 0郾 05 mg / L 增加到 0郾 85 mg / L,氨氧化速率从(4郾 58依0郾 62)mg / (L·d)升高至(28郾 16依2郾 27)mg / (L·d)。 在

相对较高的氨氮质量浓度下,沉积物也具有较高的厌氧氨氧化潜力。 罗跃辉等[18]在对太湖西部湖区沉积物

厌氧氨氧化潜在速率的研究中发现,厌氧氨氧化速率和孔隙水氨氮质量浓度表现出相似的季节变化特征,随
着氨氮质量浓度从 1郾 02 mg / L(春季)升高至 3郾 16 mg / L(秋季),厌氧氨氧化速率从6郾 57 滋mol / (kg·h)升高
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至 10郾 11 滋mol / (kg·h)。 另外,原状沉积物柱中还伴有硝酸盐还原过程,见表 1。 第 21 天以后柱内呈还原

环境,Eh 值在-200 mV 以下适宜硝酸盐还原反应的发生[19鄄20]。
在形成还原环境后,伴随着腐殖酸的输入,各深度处硝态氮质量浓度持续降低,第 39 天后趋于稳定,第

21—80 天原状柱中平均硝态氮还原速率为0郾 230 滋g / (cm3·d)。在仅输入硝酸盐的情况下,硝态氮及亚硝态

氮均出现累积现象。 阶段域前期(第 106—138 天)由于柱中仍有阶段玉残存的腐殖酸作为硝酸盐还原的电

子供体,硝酸盐累积速度较缓,平均硝酸盐还原速率相对较高,为 0郾 172 滋g / (cm3·d)。 而第 138 天后柱中

硝态氮增长速度相对较快,柱中平均硝态氮还原速率降至 0郾 155 滋g / (cm3·d),表明停止输入腐殖酸后,电
子供体的减少降低了硝态氮还原速率。 康丽娟等[21]在太湖环湖河流的研究表明,对于富氮水体(硝态氮质

量浓度大于 1郾 41 mg / L)而言,水体中 DOC 的质量浓度与沉积物反硝化潜力存在较为紧密的相关关系,DOC
是反硝化潜力的主要限制因素。 杨丽标等[22]在对黄河沉积物反硝化速率的研究中发现,在不另外加氮源的

情况下,添加碳源使上覆水有机碳质量浓度为 2郾 4 mg / L 时,反硝化速率比原水提高了 64郾 3% ,表明有机碳的

输入对硝酸盐还原有明显的促进作用。
表 1摇 各阶段中硝酸盐还原量和还原速率及不同还原途径贡献的估算

Table 1摇 Estimated nitrate reduction quantity, reduction rate and contribution by
different reduction pathways during each stage

时段

总硝酸盐还原 反硝化作用 DNRA

还原量 /
mg

还原速率 /
(滋g·(cm3·d) -1)

还原量 /
mg

还原速率 /
(滋g·(cm3·d) -1)

还原量 /
mg

还原速率 /
(滋g·(cm3·d) -1)

籽(DOC254) /
籽(NO-

3 鄄N)

阶段 玉(第 0—21 天) 32. 21 0. 192 9. 68
阶段玉 (第 21—48 天) 51. 26 0. 238 44. 08 0. 205 7. 18 0. 033 6. 95
阶段玉 (第 48—80 天) 56. 99 0. 223 54. 41 0. 213 2. 58 0. 010 5. 40
阶段域 (第 106—138 天) 43. 84 0. 172 42. 62 0. 168 1. 22 0. 004 4. 53
阶段域 (第 138—162 天) 29. 62 0. 155 28. 83 0. 151 0. 79 0. 004 2. 23

随着下行水流的渗入,硝态氮的还原量逐层递减,上层是硝酸盐还原的主要场所。 对于阶段玉而言,上
层硝态氮还原量约占原状沉积物柱总还原量的 83. 1% ,中层占 15. 9% ,硝酸盐还原主要发生在中上层。 随

着深度的增加,各深度硝态氮质量浓度降低,深度 22. 5 cm 处的平均质量浓度较低,为 0. 69 mg / L,未给下层

提供充足的硝酸盐,因此下层虽然氧化还原电位较低,且有充足的 DOC 作为电子供体,但对硝酸盐还原贡献

相对较小,其硝态氮还原量约为总还原量的 1% 。
相比阶段玉,阶段域下层硝态氮还原量占还原总量的比例增加,为 5. 4% ,这可能是因为硝酸盐还原速

率减小,导致 22. 5 cm 处硝态氮质量浓度略高,给下层硝酸盐还原提供了反应底物,但潜流带中上层还原的

硝酸盐仍占还原总量的 94. 6% 。 Shelley 等[23]在研究英国 Rother 河的一条支流时发现,在沉积物 60 cm 深度

以下,硝酸盐还原活性较低,硝态氮的还原速率小于 1 滋mol / h,而在较浅沉积物(0 ~ 40 cm)中,硝酸盐还原活

性明显增强且波动较大,硝态氮的还原速率在 0 ~ 17 滋mol / h 之间,总体上硝酸盐还原总量以及反硝化作用

强度随着深度增加而显著减少。 Lansdown 等[24]对英国 Leith 河流的潜流带(5 ~ 86 cm)进行研究,结果显示,
最大的反硝化活性为 5. 9 nmol / (g·h)(以氮计),出现在深度 5 ~ 10 cm,且随深度增加明显减弱,也表明潜

流带表层具有较高的硝酸盐还原潜力。
反硝化是潜流带硝酸盐还原的主要途径。 在腐殖酸和硝酸盐同时输入的情况下,原状沉积物柱内形成

稳定的还原环境,特别是在第 21 天后,反硝化作用对硝酸盐还原的贡献率约为 90. 0% ;在仅输入硝酸盐的

情况下,反硝化作用对硝酸盐还原的贡献率为 97. 3% 。 Meghdadi 等[25] 使用同位素分馏分析法估算旱季

Ghezel OzanRiver 潜流带反硝化的贡献率为 73. 8% ,也表明潜流带中反硝化作用对硝酸盐还原具有较高的贡

献。 有机质质量浓度较高时,原状沉积物柱内可能发生了 DNRA 作用,随着有机质质量浓度的降低,DNRA
作用减弱。 21 ~ 48 d 柱中 DOC254平均质量浓度为 6. 92 mg / L(图 4(c)),DOC254与硝态氮平均质量浓度的比

值为 6. 95,DNRA 作用占总硝酸盐还原的 14. 0% 。 由于反硝化作用大量消耗碳源,48 d 后 DOC254质量浓度

进一步减少,48 ~ 80 d 平均质量浓度为 4. 79 mg / L,DOC254 与硝态氮平均质量浓度的比值为 5. 40(表 1),
DNRA 作用对硝酸盐还原的贡献率降至 4. 5%。 而阶段域停止输入腐殖酸,DOC254平均质量浓度为 3. 32 mg / L,
DOC254与硝态氮平均质量浓度的比值为 2. 98,DNRA 对硝酸盐还原的贡献率进一步降低,为 2. 7% 。 溶解性
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有机质的浓度是 DNRA 的重要影响因素,Li 等[26]对中国南部岷江河口的研究表明,DOC 是 DNRA 的最佳预

测因子,可以解释 63%的 DNRA 方差。 Salk 等[27] 在对 Shaws 海湾沉积物硝酸盐还原途径的研究中发现高

C / N 摩尔比的环境更适合 DNRA 的发生。 因此,在 C / N 摩尔比相对较低的阶段玉后期(DOC254质量浓度减

少)和阶段域(无外源有机质输入且硝酸盐不断累积),DNRA 受到了一定的抑制。

4摇 结摇 摇 论

a. 表层沉积物中丰富的有机质为硝酸盐还原过程提供了充足的电子供体。 硝态氮伴随腐殖酸随下行

水流进入潜流带及其对照试验表明,有机质对硝酸盐还原具有重要的促进作用,在有机质不充分的条件下

(即无腐殖酸伴随输入)硝酸盐还原速率降低了 26. 4% ,且出现了硝酸盐累积现象。
b. 湖泊表层沉积物是氮素还原的重要场所,是湖泊水体环境中氮素循环的重要过程。 室内原状沉积物

柱模拟试验发现,在有机质和硝态氮源充足的条件下,浅层沉积物(0 ~ 22. 5 cm)对硝酸盐还原的贡献达 99.
0% ,而深层沉积物(22. 5 ~ 45. 0 cm)对其贡献相对较小。 即使是有机质含量相对较低的条件下,浅层沉积物

(0 ~ 22. 5 cm)硝酸盐还原仍占还原总量的约 94. 6% 。
c. 硝酸盐还原途径随着有机质和氮素含量及氧化还原环境而变化。 室内原状沉积物柱模拟试验研究

发现,在有机质和硝态氮源相对丰富的条件下,反硝化作用是沉积物中硝酸盐还原的主要途径,约占总还原

的 90% ,而 DNRA 作用对硝酸盐还原的贡献相对较小(5. 4% ~ 14. 0% ),且随腐殖酸浓度的降低而减少(平
均为 2郾 7% )。
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