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摘 要：为探究不同环境因子对水库消落带沉

积物中氮迁移释放的影响，以密云水库消落带

为研究对象，采用原状泥柱静态培养实验，并

通过单一影响因素法，开展了温度、上覆水

pH、溶解氧对沉积物-水界面氮交换通量的影

响研究。结果表明：消落带上覆水和沉积物中

无机氮含量在夏季（落干期）和秋季（淹水期）

存在明显的差异，其中沉积物中NH+4-N含量

变化最大，秋季较夏季下降80.4%，NO-3-N含量

下降 59.7%，淹水期间三态氮（NH+4-N、NO-2-N、

NO-3-N）由沉积物释放到水中。温度、pH和溶

解氧对消落带沉积物-水界面氮的迁移转化

作用存在差异，升温促进 NH+4-N释放并抑制

NO-3-N 释放，偏酸和偏碱条件会促进 NH+4-N
的释放，有氧条件会加剧沉积物-水界面三态氮的交换，促进三态氮的释放。密云水库消落带沉积物C/N为 7.51~9.35，其表层水

体中的有机质主要来源于水体内部生物残体。因此，未来应关注密云水库消落带沉积物内源释放风险，同时完善消落带湿地建

设，减少消落带氮流失对水体的污染。
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Abstract：To investigate the response of nitrogen at the sediment-water interface in the water level fluctuation zone under different
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消落带是河流和湖库特有的一种现象，是连接水

陆两界的物质交换枢纽，也是水陆生态系统间物质能

量转换最活跃、最重要的区域，具有明显的边际效

应[1]。消落带沉积物是消落带处土壤被淹后，经过长

时间的物理、化学、生物及水面传输等作用形成的底

泥，而沉积物-水界面的氮释放是水体中污染物的重

要来源之一，是导致水体富营养化的潜在因素[2-3]。

污染物质在沉积物-水界面处的迁移转化过程十分

复杂，在外界环境条件如温度、pH、溶解氧等因素的

作用下，氮浓度会发生显著变化，进而影响其在沉积

物-水界面的交换通量[4]。受不同环境因子的影响，

沉积物有吸收上覆水中氮的潜力或向上覆水释放氮

的风险[5-6]。

国内外对于氮在沉积物-水界面间的迁移转化

进行了大量的研究，欧美等国家从早期的间隙水浓度

梯度培养到后期的现场培养和实验室培养，逐步完善

了研究方法，并在不同区域展开了探索，发现氮的界

面扩散通量与环境因子之间呈现良好的相关性[7]。

我国对沉积物-水界面氮交换通量的研究起步较晚，

但发展很快，现已探索了渤海、黄海、东海和南山群岛

等海域的交换通量，而关于氮在水库消落带沉积物-
水界面的交换通量研究则主要集中在三峡水库[1，8-10]。

已有研究表明，三峡水库消落带在好氧条件下的总氮

释放通量是厌氧条件下的 1.2~1.4倍[11]，其中 NH+4-N
释放通量与温度呈显著正相关，NO-3-N释放通量与温

度呈显著负相关[12]，而消落带周期性淹水促使土壤矿

化，加剧沉积物与上覆水间的无机氮交换，使得大量

氮随有机质进入水体，对水体产生污染[13]。目前关于

沉积物-水界面具有显著物理、化学和生物差异的不

同类型水体仍是研究污染物发生迁移扩散和生化反

应的“热区”，而我国在开展多种水体类型（如深水/浅
水湖泊、湖滨带等）、多维度或多因素相结合的污染物

迁移转化研究方面还存在较大的缺失。

近年来我国水库的环境问题凸显，保障水源型水

库的水质安全、维护水生态系统稳定性、控制富营养

化水平以及改善水质已经成为水库污染控制的共识。

密云水库是北京市唯一的地表饮用水源地，受降雨、

人为调控水量等因素的影响，库区水位出现季节性波

动。自 2014年密云水库接受“南水”以来，水位持续

上升，库区水位累积上升 15 m[14]，造成消落带土壤被

不同程度淹没。监测数据显示，南水北调后水体中氮

含量呈上升趋势[15]，被淹土壤的氮释放会对水库水质

安全造成一定的风险，因此，有必要研究密云水库消

落带的氮释放。沉积物-水界面作为生化反应的场

所，更是氮迁移扩散的重要来源。本文以密云水库消

落带为研究对象，通过原状泥柱静态培养实验模拟真

实水体环境，并控制温度、上覆水 pH和溶解氧 3个变

量，分析不同环境因子下密云水库消落带沉积物-水
界面三态氮的释放规律，旨在阐明消落带淹水后沉积

物中氮释放的问题，对于丰富密云水库消落带氮的迁

移和转化等基本理论、保障库区水质安全等具有重要

意义。

1 材料与方法

1.1 研究区概况

密云水库位于北京市东北部密云区（116°07′ ~
117°30′E，40°14′~41°05′N），是北京市唯一饮用水源

供应地，对于北京水资源战略储备的意义不言而喻。

environmental conditions（e.g., temperature, pH, and dissolved oxygen）, a static culture experiment was conducted in an undisturbed mud
column using sediment and water samples collected from the Miyun reservoir. The results were as follows：the inorganic nitrogen content of
the sediment and overlying water in the fluctuation zone was significantly different in summer（dry period）and autumn（flooded period）.
Among them, the NH +

4 -N content of the sediment showed the greatest change, decreasing by 80.4% in autumn compared with summer,
while the NO-

3-N content decreased by 59.7% in autumn. Tri-state nitrogen（NH+
4-N, NO-2-N, NO-3-N）was released into the water from the

sediment during flooding. Temperature, pH, and dissolved oxygen had different effects on the migration and transformation of nitrogen at
the sediment-water interface in the fluctuation zone. Increasing the temperature promoted the release of NH+

4-N and inhibited the release of
NO-3-N. Acidic and alkaline conditions promoted the release of NH +4-N. Aerobic conditions intensified the exchange of tri-state nitrogen at
the sediment-water interface and aggravated the release of three-state nitrogen. The C /N ratio（7.51~9.35）of sediment indicates that
organic matter in the surface water is mainly derived from biological residues in the water. Therefore, attention should be paid to the risk of
endogenous release by sediments in the fluctuation zone of the Miyun reservoir in the future, and the construction of wetlands should be
improved to reduce the pollution caused by nitrogen loss in the fluctuation zone.
Keywords：fluctuation zone; sediment-water interface; environmental factor; exchange flux
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密云水库控制流域面积 15 788 km2，主要有两大入库

河流，分别是潮河和白河。水库库容为 4.0×109 m3，多

年蓄水量为 6.5×108~1.2×109 m3，历年水位为 131~137
m。自南水北调入库以来，密云水库平均每年形成 1~
4 m的消落带，消落带水位高差达10 m[12]。近年来氮、

磷等营养元素浓度呈上升趋势，目前内湖水体为中营

养状态，以总氮和总磷的污染风险最高，且总氮的污

染风险大于总磷[16-17]。该地区属于暖温带半湿润季

风气候，年平均气温 10 ℃，多年平均降雨量 665 mm，

降水主要集中在汛期。流域内主要土壤类型有褐土

（60%）、棕壤（36%）、草甸土（2%）和栗钙土（2%），上

游流域以耕地和林地为主[18-20]。

1.2 样品采集与处理

采样点位于密云水库库东后八家庄，采样点示意

图见图 1。于夏季落干期（7 月，采样点为 S1）和秋季

淹水期（11 月，采样点为 S2）各采集一次样品，用以分

析沉积物与上覆水在不同季节和淹水状态下的理化

性质差异。用柱状采样器（内径 6 cm、长度 100 cm）
采集位于水下 30 cm、表层 8~10 cm厚的沉积物柱状

样，采样过程中应尽量不破坏沉积物的自然状态，依

照原样封好避免氧化，放入保温箱中，当日运回实验

室，并立刻于 4 ℃下恒温培养；用有机玻璃采样器采

集原位上覆水 20 L置于聚乙烯瓶中，并迅速运回实

验室保存。

1.3 指标测定

使用多参数水质仪（HYDROLABMS5，HACH，美

国）现场测定基本水质指标（温度、pH、溶解氧）；使用

连续流动注射分析仪（FIASTAR 5000，FOSS，丹麦）测

定上覆水及沉积物中NH+4-N、NO-2-N、NO-3-N的含量；

使用元素分析仪（Multi EA 4000，Analytikjena，德国）

测定总氮（TN）和总碳（TC）的含量。

1.4 模拟实验

为研究密云水库不同环境因素对氮交换通量的

影响，根据实际情况和实验室条件，采用秋季（淹水

期）沉积物和上覆水样品进行影响因素的模拟实验，

通过单一影响因素法，选择温度、pH、溶解氧（DO）3
个因素，分不同批次独立进行模拟实验。为模拟水底

环境，将采回的沉积物样品在不打乱沉积物层间结构

的情况下迅速转移至有机玻璃培养柱中，调节沉积物

样品高度在 25 cm左右。采用虹吸法将上覆水缓慢加

到有机玻璃培养柱中，上覆水的高度约为沉积物表层

以上 30 cm[21]。将有机玻璃柱放置在恒温培养箱中进

行黑暗 12 h/光照 12 h的交替培养，不另外设置光强，

在恒温培养箱正常透光时模拟光照条件，对恒温培养

箱遮光处理来模拟黑暗条件，交替进行两次，共计 48
h，每组实验设置3个平行样品和一个空白样品。

温度影响实验：如表 1所示，两期样品温度范围

为 11.30~27.10 ℃，接近真实温差范围。将样品分别

置于 10、20、30 ℃的培养箱中进行避光培养，将 pH调

节为7.5，敞口放置。

pH 影响实验：如表 1所示，两期样品 pH 范围为

7.65~8.30，整体偏中性至微碱性。考虑到误差范围，

设置微酸性、中性和微碱性 3个 pH条件并包含实测

范围，分别使用 1 mol ·L-1 的 HCl 和 0.5 mol ·L-1 的

Na2CO3将柱状培养用的上覆水 pH调节至 5.5、7.5和

9.5，温度调节为室温（25 ℃），敞口放置。

溶解氧影响实验：向一个培养柱中充一定体积的

氮气来制造贫氧环境（DO小于 1 mg·L-1），向另一个

培养柱中充等体积的空气来制造富氧环境（DO大于

5 mg·L-1），温度调节为室温（25 ℃)，pH调节为7.5。
实验过程中，每隔 2 h在距沉积物 2 cm处用移液

管移取150 mL上覆水，同时添加等体积的已调节好实

图1 采样点示意图

Figure 1 Setting of sampling sites
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验条件的原上覆水，培养时间为 48 h。每一次取样完

成后，将上覆水样经过0.45 μm滤膜过滤，测定滤液中

NH+4-N、NO-2-N、NO-3-N的含量。

1.5 交换通量的计算方法

根据培养过程中每次取样间隔上覆水中营养盐

浓度的净变化速率的平均值计算沉积物-水界面的

氮交换通量，计算公式为[22]：

FDM=Mt×A-1×t-1 （1）
Mt=V×[Ct-Dt] （2）
Dt-1=[（V-V0）×Ct-1 +V0×C0]/V （3）

式中：FDM为某时间段沉积物-水界面营养盐的交换通

量，mg·m-2·h-1；Mt为 t时间段内营养盐的质量变化量，

mg；A为沉积物与上覆水进行交换的表面积，m2；V为

培养柱中上覆水的总体积，L；Ct为在 t时刻上覆水中

营养盐的浓度，mg·L-1；Dt-1为在 t-1时刻上覆水中实

际的营养盐浓度，mg·L-1；V0为每次取样时所取的上

覆水体积，L；C0为原始上覆水中营养盐的浓度，mg·
L-1。FDM为正值表示营养盐由沉积物向上覆水释放，

为负值表示营养盐被沉积物吸收。

2 结果与讨论

2.1 上覆水及表层沉积物的基本理化特征

夏季和秋季样品的上覆水及沉积物的基本理化

指标见表 1。密云水库 2017 年 7—11 月的水位为

143.1~144.5 m，库区水位上升 1.4 m[23]。实验数据显

示，落干期和淹水期的上覆水理化参数有明显的变

化。其中，落干期pH为8.30，淹水期pH为7.65，pH偏

中性至弱碱性；DO表现为淹水期高于落干期。采样

点处上覆水中无机氮含量较高，夏季为 2.14 mg·L-1，

秋季为 1.94 mg·L-1，且以NH+4-N为主，其在夏季占比

为 76.6%，秋季占比为 80.9%；NO-2-N和NO-3-N含量在

秋季下降了 26.0%。夏季水温较高，微生物活性增

强，耗氧量增大，有机质降解速率加快，因此DO含量

降低，氧化还原电位降低。淹水状态的不同使得密云

水库消落带水环境发生了变化[24-26]。

沉积物中无机氮的含量均高于上覆水，夏季沉积

物中无机氮的含量较上覆水高 7.95 mg·L-1，秋季高

0.68 mg·L-1，且淹水期无机氮含量较落干期减少 7.47
mg·L-1，密云水库消落带沉积物具有较大的氮释放潜

能。研究表明，淹水不利于氮素的累积，其会使得一

部分易释放形态的氮进入水体中[12]。高天赐等[27]研

究发现，夏季消落带沉积物-水界面的反硝化作用

强烈，沉积物间隙水中会产生更高浓度的NH+4，从而

加剧了其向上覆水的释放。秦丽欢等[28]对密云水库

消落带不同高程营养盐分布的研究发现，NH+4-N和

NO-3-N含量总体表现为随高程的增加而增大，这与水

位的消长及氮的累积和矿化有着密不可分的关系。

干湿循环加速了消落带氮矿化动力学过程，增加了被

淹沉积物中氮素进入水体的风险[29]。

由于不同有机质类型中氮释放和转化的稳定性

不同，通常用沉积物中的C/N来分析有机质的来源[6]。

沉积物中C/N较高时，其水体中有机质的来源一般为

陆源有机质，C/N较低时，其来源一般为水体自身有

机质。已有研究表明，浮游动植物的C/N为 6~13，藻
类的 C /N 为 5~14[30]，湖库沉积物的 C /N 一般为 6~
14[31]，而密云水库夏季消落带沉积物C/N为7.51，秋季

为 9.35，整体偏低，表明该消落带表层水体中有机质

主要来源于内部水生生物残体。

2.2 温度对三态氮交换通量的影响

由图 2和表 2可知，温度对NH+4-N交换通量变化

无显著影响（P>0.05），但升温使NH+4-N的迁移方向有

所变化[32]。30 ℃时NH+4-N交换通量最高，当由 20 ℃
升温至 30 ℃时，NH+4-N由吸附变为释放，释放速率提

高 172.6%。这是因为升温使氨化细菌的活性增强，

矿化速率加快，NH+4-N释放量增大，且温度较高时沉

积物对 NH+4-N的吸附作用减弱[33]，更多的 NH+4-N释

放进入上覆水。有研究表明，NH+4-N的释放通量和温

度呈正相关关系[34]，而本研究发现，即使在较低温度

（10 ℃）下NH+4-N也表现为较强的释放作用，仅比30 ℃
时低0.8%，这可能是因为密云水库消落带沉积物中氮

的含量和微生物种类不同，造成微生物最适温度范围

不同[24]。已有研究表明，密云水库消落带的水位波动

表1 消落带上覆水及沉积物理化指标

Table 1 The physical and chemical properties of overlying water and sediments in the water level fluctuation zone
样品Sample

上覆水

沉积物

季节Season
夏季

秋季

夏季

秋季

温度T/℃
27.10
11.30
—

—

pH
8.30
7.65
—

—

溶解氧DO/（mg·L-1）

6.69
8.74
—

—

NH+4-N/（mg·L-1）

1.64
1.57
6.99
1.37

NO-2-N/（mg·L-1）

0.18
0.18
0.34
0.31

NO-3-N/（mg·L-1）

0.32
0.19
2.76
0.94

C/N
—

—

7.51
9.35
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对氨氧化微生物的丰度和多样性存在一定影响[35]。

升温对NO-2-N、NO-3-N交换通量变化存在显著影

响（P<0.05），但其迁移方向整体不变。在不同温度条

件下，NO-2-N表现为沉积，NO-3-N表现为释放和沉积

交替进行。20 ℃时 NO-2-N 交换通量最高，分别较

10 ℃和 30 ℃提高了 403.7%、42.6%；而NO-3-N在 10 ℃
下的交换通量最高，20 ℃和 30 ℃下的交换通量分别

较 10 ℃时降低了 94.9%和 93.6%。升温降低水中的

DO浓度，沉积物-水界面由氧化环境逐渐变为还原环

境，亚硝化菌反应速率变慢[36]。此外，升温促进NO-3-N
异化还原成为NH+4-N，沉积物-水界面NO-3-N浓度降

低，促进NO-3-N向沉积物迁移；而水温较低时DO渗

透深度增加，硝化作用增强，反硝化速率降低，沉积物

释放出更多的NO-3-N[37]。有研究发现，硝化细菌活性

随温度的降低而减弱，当温度低至 0 ℃时，硝化细菌

和反硝化细菌的活性极低，此时交换过程主要通过初

始浓度差完成无机氮的扩散[38]。

2.3 pH对三态氮交换通量的影响

由图 3和表 2可见，在本实验中，pH对NH+4-N交

换通量的变化无显著影响（P>0.05），但 pH 改变使

NH+4-N的迁移方向有较为明显的变化，在偏酸性和偏

碱性条件下，NH+4-N表现为沉积和释放交替进行，中

性条件下表现为向沉积物沉积，且在偏酸和偏碱性环

境中的交换通量均大于中性环境。pH 为 5.5 和 9.5
时，NH+4-N 平均交换通量分别较 pH 为 7.5时提高了

56.0%和 233.1%，表明偏酸性和偏碱性条件均有利于

NH+4-N的释放[39]。当上覆水偏酸性时，H+浓度增大，

与NH+4争夺沉积物上的吸附位，使NH+4脱离吸附位释

放至上覆水；当上覆水偏碱性时，氨氧化反应活跃，与

上覆水交换速率较快，且随着 pH的升高，反硝化活性

增强，生成的NH+4与水中的OH-结合产生NH3溢出[40]，

上覆水中NH+4的浓度降低，界面NH+4浓度增大，促使

沉积物中的 NH+4向上覆水释放。同时，由于水库的

横向水流较大，水面扰动在一定程度上促进了消落

带表层沉积物中 NH+4-N 的释放和 NH3的溢出，因此

NH+4-N的实际释放通量可能较实验室模拟培养的实

验结果高[21]。

pH对NO-2-N和NO-3-N交换通量的影响较为显著

（P<0.05），但 pH变化并未改变其迁移方向。NO-2-N
在不同 pH下均表现为向沉积物沉积，而NO-3-N则表

现为吸附和沉积交替进行。随 pH的增大，NO-2-N和

NO-3-N的交换通量变化均呈“倒U形”曲线。NO-2-N
在偏酸和偏碱条件下的吸附速率更快，分别比中性条

件下提高了 48.9%和 89.6%；而NO-3-N在中性条件下

释放通量最大，偏酸和偏碱性条件分别较中性条件下

的交换通量降低了80.2%和92.9%。大多数细菌的最

适 pH为中性至微碱性[41]，在本研究中，当 pH为 5.5和

9.5时，硝化作用受到抑制，水中的溶解态有机氮通过

氨化作用转化成NH3溢出，NO-3-N的释放通量减少；

同时反硝化细菌的活性在碱性条件下随 pH的升高而

图2 不同温度下三态氮的交换通量
Figure 2 The exchange fluxes of tri-state nitrogen under

different temperature
表2 环境因子对三态氮交换通量的影响

Table 2 Effect of environmental factors on the exchange fluxes of
tri-state nitrogen from sediment

环境因子
Environmental factor

T

pH

DO

处理
Treatment

10 ℃
20 ℃
30 ℃
5.5
7.5
9.5
O2

N2

交换通量Exchange flux/（mg·m-2·h-1）

NH+4-N
7.48
-2.76
7.54
4.29
-2.75
9.16
37.09
4.46

NO-2-N
-1.09
-5.49
-3.85
-8.19
-5.50
-10.43
17.48
-2.77

NO-3-N
5.53
0.28
0.35
-0.89
4.49
-0.32
1.72
0.28

图3 不同pH下三态氮的交换通量
Figure 3 The exchange fluxes of tri-state nitrogen under

different pH
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增强[39]，促使沉积物中的NO-3-N被消耗，释放量减少。

由于 pH的变化会改变沉积物-水界面的阴阳离子平

衡，而沉积物中含有的大量碳酸盐、硅酸盐和腐殖质

等，对于水体中的酸碱具有一定的缓冲作用[42]，因此

在自然水体中，pH对氮释放的影响较小。

2.4 溶解氧对三态氮交换通量的影响

水体DO是衡量水体污染状态的一个重要指标，

同时也影响沉积物氮素的释放。水体中的 DO是硝

化及反硝化速率的重要影响因子，DO通过改变沉积

物-水界面的氧化还原电位来影响氮在该界面处的

迁移转化[43]。

一段时间内的曝气能够改善沉积物-水界面环

境，并能对水体产生良好的修复效果，同时，沉积物-
水界面的 DO 浓度越高，沉积物中氮的去除效率越

高，水体中的氮含量积累速率越快[44-45]。DO 对三态

氮交换通量无显著影响（P>0.05），但DO浓度变化使

三态氮的迁移方向发生改变。如图 4所示，NH+4-N在

O2条件下表现为释放，而在N2条件下表现为沉积和

释放交替进行[46]；NO-2-N在O2条件下表现为释放，在

N2条件下表现为沉积；NO-3-N 在不同 DO 条件下均

表现为释放和沉积交替进行，但N2条件下沉积物对

NO-3-N的吸附量更大。实验表明，沉积物释放NH+4-N
的量远大于释放NO-2-N和NO-3-N的量，这与吴群河

等[32]对珠江的研究结果一致。NH+4-N在N2条件下的

交换通量较O2条件下降低了 88.0%，表明缺氧条件下

NH+4-N向NO-3-N的转化受限，NH+4-N易被沉积物吸

附，不易流失[47]，氧化还原环境对沉积物释放NH+4-N
的速率有很大影响[32]。NO-2-N、NO-3-N在N2条件下的

交换通量分别较O2条件下减少了 84.2%和 83.7%，这

是因为硝化细菌是好氧菌，随着 DO水平的提高，硝

化细菌的活性逐渐增强；同时，好氧条件能够抑制

NO-3异化还原为NH+4，促进硝化作用[47]，故NO-3-N释放

量增加。

3 结论

（1）密云水库消落带表层沉积物中三态氮含量

在淹水后显著下降，一部分易释放形态的氮淹水后

进入水体。沉积物中 C/N 为 7.51~9.35，表明消落带

表层水体中的有机质主要来源于内部水生生物残

体，因此应加强密云水库消落带浅层沉积物内源释

放的风险防控。

（2）在不同环境条件下，密云水库消落带表层沉积

物中的NH+4-N和NO-3-N以释放作用为主，NO-2-N以

吸附作用为主，消落带淹水后表层沉积物中的NH+4-N
和NO-3-N存在较强的释放风险。

（3）升温促进NH+4-N释放并抑制NO-3-N释放，但

NH+4-N在较低温度（T=10 ℃）和富氧条件下仍表现出

较强的释放作用。上覆水在酸性（pH 5.5）和碱性（pH
9.5）条件下会促进NH+4-N释放，消落带淹水后上覆水

处于富氧状态，会加剧表层沉积物中三态氮的释放。

（4）受南水北调的影响，密云水库消落带面积不

断扩大，水位不断抬升，现有的消落带之后将可能转

变为深水区。未来关于密云水库消落带沉积物-水
界面氮交换通量的研究应当延长监测时间，并引入淹

水深度这一关键因素，同时采用多因素交叉实验进行

分析，以丰富和完善消落带氮交换的基本理论。
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