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摘要：边缘海沉积物中的早期成岩作用是影响碳循环和埋藏的重要过程，目前对早期成岩过程及其影

响因素的了解还不够深入。于 2018 年 8 月在长江口−东海内陆架采集了短柱状沉积物，对间隙水中

溶解无机碳（DIC）、溶解无机氮（DIN）、二价铁（ ）、二价锰（ ）和硫酸根（ ）离子等

参数进行了分析，并结合表层沉积物中粒度、比表面积、有机碳及稳定碳同位素组成和底层水环境参

数，研究了不同沉积环境下沉积物中的早期成岩过程及其影响因素。结果表明，长江口−东海内陆架

泥质区沉积物间隙水中 DIC 和 的浓度随着深度的增加逐渐增大，且在其中心站位有较高的 DIC、

产生通量（分别为 4.03 mmol/（m2·d）和 0.57 mmol/（m2·d））和 消耗通量（−4.56 mmol/（m2·d）），

沉积物扰动深度为 20～40 cm，自长江口向浙闽沿岸逐渐降低；而在砂质区，各溶质在剖面上均无明显

变化，且通量较小（DIC: 0.60 mmol/（m2·d）； ：−0.03 mmol/（m2·d）； ：−1.05 mmol/（m2·d）），

沉积物不存在扰动。扰动层厚度与沉积物间隙水中 DIC 和 等溶质通量呈正相关，表明沉积物的

物理扰动是影响泥质区沉积有机碳再矿化的重要因素。综合上述结果，发现沉积有机碳在泥质区扰

动层的降解方式以铁锰还原作用为主，扰动层以下以硫酸盐还原作用为主，而在砂质区的降解主要靠

耗氧呼吸作用。本研究丰富了长江口及邻近海域沉积动力过程对早期成岩作用影响的认识，有助于

深入理解大河河口及邻近海域有机碳的循环和埋藏。
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 1　引言

陆架边缘海是有机碳的主要沉积汇，在全球碳的

生物地球化学循环中起着重要作用 [1]。但是，在某些

沉积动力较强的河口，大部分有机碳并没有保存下

来，而是在沉降过程中发生了降解，或在沉积后参与

早期成岩过程而发生了再矿化分解 [2–3]。早期成岩过

程是沉积物在水体中经历的一系列化学、生物和物

理过程的统称 [4]。海洋沉积物的氧穿透深度往往只有

NO−3 SO2−
4

NH+4
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3

几毫米到几十毫米，随着溶氧含量的降低，在微生物

作用下，有机碳先后与 O2、 、铁锰氧化物和 等

电子受体发生有氧或厌氧分解反应，同时伴随还原性

产物，如 、Fe2+、Mn2+和 HS−及 CH4 的释放，有机碳

本身则被分解形成溶解态的有机碳和无机碳，并释放

出 和 等营养盐；当硫酸根被耗尽之后，无机

碳还可能被还原形成 CH4
[5]。早期成岩过程能够影响

沉积有机碳的保存、沉积物−水界面碳通量、营养盐

再生和自生矿物的生成 [6]。在不同的边缘海环境，由
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于沉积动力、水动力、陆源输入、初级生产力等的不

同，沉积物中的早期成岩作用也有很大差异。研究不

同沉积环境下的早期成岩过程有助于深入认识和理

解有机碳的降解机制和元素的地球化学循环。

大河主导的陆架边缘海通常具有沉积速率高、动

力过程强的环境特点，存在移动泥区 [7]。移动泥是河

流泥沙在陆架边缘海沉积下来之后，在一定的动力条

件下，如沿岸流、季风和潮汐等物理作用，发生间接

性再悬浮和再移动的沉积物 [7]。移动泥上部通常存在

扰动层，这种现象在许多沉积体系中很常见 [8– 10]。与

稳定沉积环境相比，扰动层的早期成岩过程显著不

同，原本有序的早期成岩过程被打破 [11]。例如，在亚

马孙河口和飞河等沉积系统中，沉积物中同一深度会

出现多种不同的早期成岩过程，且在深层沉积物中有

较强的硫酸盐还原作用 [11–13]。沉积物的扰动是沉积物

与上覆水之间物质交换和元素循环的重要驱动力，对

上层水体氧的消耗、碳的源汇等关键生物地球化学

过程有重要影响 [13–14]。

SO2−
4

长江是流入东海的最大河流，长江口及邻近海域

不断地接收长江输送的大量陆源物质。长江口具有

温度、浊度及营养盐浓度等多重环境梯度，较高的沉

积速率，以及水动力条件复杂等环境特征 [11, 15]，前人的

研究表明，长江口及邻近东海内陆架存在明显的移动泥

区 [15– 19]。过剩 210Pb 活度的结果表明，长江口表层沉积

物扰动层厚度在 5～30 cm 之间变化 [17]。不同半衰期

的放射性核素的综合结果显示，长江口表层沉积物扰

动的时间周期在几天到几周内变化 [15]。针对长江口

及邻近海域沉积物中的早期成岩过程，前人已经开展

了一些研究。例如，早在 1986 年，鲍根德等 [20] 和邹建

军等 [21] 的研究就表明，在微生物的作用下，长江口及

邻近陆架的沉积物中的铁锰氧化物参与了有机碳降

解的过程。进一步地分析表明，在内陆架沉积物中，

特别是移动泥中，有机质矿化主要以铁氧化物为电子

受体，而在外陆架沉积物中，有机质矿化主要以

为电子受体 [22−24]。然而，目前对长江口−东海内陆

架不同沉积环境下沉积物中的早期成岩过程，特别是

移动泥扰动程度对早期成岩过程的影响还不够了解，

亟待进一步研究。

本研究对 2018 年夏季在长江口−东海内陆架不

同区域采集的沉积物中比表面积（ Specific  Surface
Area, SSA）、总有机碳（Total Organic Carbon, TOC）及

其稳定同位素、间隙水溶质剖面等进行了分析，并结

合模型计算、统计分析等方法研究了扰动和非扰动

情况下沉积物中早期成岩过程及溶质产生/消耗通量

等的差异，以期深入认识该区域沉积物中的早期成岩

过程及影响因素。

 2　材料与方法

 2.1    样品采集及分析方法

NH+4 NO−2 NO−3

SO2−
4

于 2018 年 8 月，搭乘“海力”号科学考察船，在长

江口及邻近海域利用箱式采泥器采集了 A6−3、C2、

F2、H2 和 A6−7 5 个站位的表层沉积物和短柱状沉积

物样品（图 1）。其中 A6−3、C2、F2 和 H2 站位在长江

口−东海内陆架的泥质区，而 A6−7 站位在砂质区。

表层沉积物（0～3 cm）采集后立即冷冻保存，带回实

验室后用于总有机碳、粒度、比表面积等的测定。柱

状沉积物在采集后立即使用 Rhizon 间隙水采集器进

行间隙水的采集 [25]，间隙水在 4°C 冷藏条件下保存，

每层沉积物采集两管间隙水，其中一管用于铁、锰离

子（Fe2+和 Mn2+）的测定，另一管用于溶解无机碳（Dis-

solved  Inorganic  Carbon,  DIC）、 溶 解 无 机 氮 （ Disso-

lved Inorganic  Nitrogen,  DIN，包括 、 和 ）和

硫酸根（ ）等的测定，样品带回实验室后在 1 个月

内完成分析。
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图 1    长江口−东海内陆架及邻近海域采样站位点信

息（橙黄色色块代表东部边缘海泥质区）
Fig. 1    Information of sampling stations in the Changjiang

River Estuary and East China Sea inner-shelf （the orange color

block represents the mud area of the eastern marginal sea）
 

沉积物的粒度组成使用激光粒度分析仪（Master-

sizer2000，Malvern，英国）进行分析 [26]，比表面积使用

比表面及孔径分析仪（3H−2000PS4，北京贝世德仪器

公司，中国）进行测定 [19, 22]。利用冻干前后的质量差得
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到沉积物的孔隙度 [27]。使用元素分析仪−稳定同位素

比值质谱联用仪（vario MICRO cube EA−Isoprime IRMS，

Elementar，美国）测定有机碳及稳定碳同位素含量，标

准偏差分别为 0.02%（TOC）和 0.1‰（δ13C） [22]。在测定

有机碳及稳定碳同位素丰度之前，样品需要酸熏 12 h 以

去除无机碳。间隙水中的 DIC 浓度使用溶解无机碳

分析仪（AS−C3，Apollo SciTech，美国）直接测定，检测

限为 0.2 μmol/L，重复测量相对标准偏差小于 0.2%；

间隙水中 DIN 浓度在稀释之后使用营养盐连续分析

仪（Auto−Analyzer  3，Seal Analytical  Ltd.,  英国）测定，

、 和 的 浓 度 检 测 限 分 别 为 0.04  μmol/L、

0.005 μmol/L 和 0.02 μmol/L，多次测定相对标准偏差

小于 5%。间隙水中溶解的铁锰离子浓度使用电感耦

合等离子发射光谱仪（ICP−OES, iCAP6300, Thermo Fis-

her Scientific., 美国）测定 [28]，Fe2+和 Mn2+浓度的检测限

分别为 0.01 μmol/L和 0.02 μmol/L，多次测定的精密度

为 2%； 浓度使用离子色谱仪（ ICS−3 000, Dionex，

美国）分析，检测限为 0.02 mg/L，多次测定相对偏差

小于 1%[22]。

 2.2    间隙水中溶质的产生/消耗通量的计算

沉积物间隙水中各溶质的产生 /消耗通量通过

PROFILE 模型计算 [29]。在本研究中，假设沉积物下层

所处环境为稳态环境，间隙水溶质只受到扩散和反应

的影响，所以计算时仅选取下层非扰动层数据进行计

算。 PROFILE 模型中的计算式如下：
d
dx

[
φ (DS +DB)

dC
dx

]
+φα (C0 −C)+R = 0, （1）

式中，C 为间隙水中溶质的浓度；C0 为上覆水中溶质

浓度；φ 为孔隙度；DS 为溶质在海水中的扩散系数；

DB 为生物扰动系数；α 为灌溉系数；R 为单位体积沉

积物内的净反应速率（正值代表溶质的产生，负值代

表溶质的消耗）。本计算中假设 DB 和 α 为 0[30]。

 2.3    统计分析

使用  Origin Lab 2016、Ocean Data View 和  Surfer

13 软件进行参数及站位的绘图。不同参数间的几何

回归关系使用  Excel 2003 分析，冗余分析（Redund-

ancy Analysis，RDA）使用 CANOCO5 软件进行。利用

RDA 可以把样本和环境因子显示在同一个图上，从图

中可以直观地看出样本分布以及环境因子间的关系。

 3　结果

 3.1    长江口−东海内陆架沉积物基本理化参数

如表 1 所示，5 个采样站位的水深在 13.7～47.0 m
之间，平均水深为 26.32 m，随着离岸距离增加而加

深；底层水温在  21.1～ 27.3°C 之间，平均水温为

25.08°C，砂质区水温低于泥质区；底层水盐度在 28.0～
34.1 之间，平均盐度为 31.12，浙闽沿岸泥质区盐度略

高于其他区域；溶解氧（Dissplved Oxygen, DO）含量在

1.58～6.75 mg/L 之间，平均为  3.968 mg/L。表层沉积

物以粉砂为主，中值粒径在  6.6～102 μm 之间，平均

值为  26.42 μm，砂质区远大于泥质区；表层沉积物中

TOC 的含量在 0.29%～0.69% 之间，平均值为 0.562%，

泥质区显著高于砂质区；δ13C 值在 −22.96‰～−21.75‰
之间，平均值为  −22.378‰；SSA 在  3.90～17.33 m2/g
之间，平均值为  14.066 m2/g；TOC/SSA 比值在  0.34～
0.74 mg/m2 之间，平均为 0.45 mg/m2，砂质区显著高于

泥质区。

 3.2    长江口−东海内陆架沉积物间隙水中溶质的剖

面分布和扰动层厚度

长江口−东海内陆架沉积物间隙水中深度平均的

DIC 浓度在 2 203.3～9 080.7 μmol/L 之间，平均浓度为

3 644.6 μmol/L，砂质区显著低于泥质区。在剖面分布

上，泥质区的  DIC 浓度随深度的增加而逐渐增大，在

长江口和浙闽沿岸泥质区中心的  A6−3 和  F2 站位

DIC 浓度增加的更为明显，而在砂质区的  A6−7 站位

DIC 浓度随深度无明显变化（图 2）。由于  DIC 是有

机质分解的直接产物，其在沉积物中的积累代表着有

机质在发生持续的分解。因此，本文将沉积物间隙水

表 1    长江口−东海内陆架底层水和表层沉积物的基本理化参数

Table 1    Basic physical and chemical parameters of bottom water and surface sediment in the
Changjiang River Estuary and East China Sea inner-shelf

站位 水深/m 底层水温/°C 底层水盐度 底层DO含量/（mg·L−1） TOC含量/% δ13C值/‰ 孔隙度 SSA/（m2·g−1） 中值粒径/μm （TOC/SSA） /（mg·m−2）

A6−3 13.7 25.4 28.0 5.18 0.69 −22.96 0.81 16.63 7.3 0.41

C2 18.3 27.3 29.4 6.75 0.68 −22.86 0.70 17.33 7.3 0.39

F2 26.4 25.2 34.0 1.58 0.54 −22.23 0.76 15.79 8.9 0.34

H2 26.2 26.4 34.1 3.14 0.61 −22.09 0.73 16.68 6.6 0.37

A6−7 47.0 21.1 30.1 3.19 0.29 −21.75 0.59 3.90 102 0.74
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中 DIC 分布比较均匀的层次定义为扰动层，而其下逐

渐积累的层次定义为非扰动层。在长江口泥质区的

A6−3 站位，扰动层厚度约为  42 cm；在浙闽沿岸泥质

区的 C2、F2 和 H2 站位，扰动层厚度分别为 30 cm 和

20 cm（图 2）。在离岸较远的  A6−7 站位没有发现明

显的扰动层与非扰动层。这些扰动层厚度的分布与

前人通过过剩 210Pb 活度等放射性核素得到的结果基

本一致 [15−19]。例如，Xu 等 [15] 发现长江口泥质区扰动层

厚度约在 30～50 cm 之间，浙闽沿岸泥质区扰动层厚

度约在  10～30 cm 之间，砂质区无明显扰动层，这与

本研究利用溶质剖面得到的扰动层厚度大致相符。

NH+4

长江口−东海内陆架沉积物间隙水中深度平均

的 浓度在  3.8～ 867.8 μmol/L 之间，平均浓度为

179.6 μmol/L，砂质区远小于泥质区。在剖面分布上，
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NH+4 SO2−
4 NO−3 NO−2图 2    长江口−东海内陆架沉积物间隙水中 DIC（a−e）， （a−e）， （a−e）， （f−j）， （f−j），

Fe2+（k−o）和 Mn2+（k−o）的浓度剖面

NH+4 SO2−
4 NO−3 NO−2Fig. 2    Concentration profile of DIC (a−e),  (a−e),  (a−e),  (f−j),  (f−j), Fe2+ (k−o) and Mn2+ (k−o) in sediment porewater

of the Changjiang River Estuary and East China Sea inner-shelf

图中虚线为扰动层和非扰动层的分界线

The dotted line in the figure is the boundary between the reworked layer and the unreworked layer

76 海洋学报    45 卷

 



NH+4

NH+4

NO−3 NO−2

NO−3

NO−2

NO−3

NO−2 NO−3 NO−2

NO−3 NO−2

间隙水中 的变化趋势与 DIC 类似，随深度的增加

所有站位的 浓度逐渐增大（图 2）。长江口沉积物

间隙水中深度平均的 和 浓度分别在  0.2～
166.1 μmol/L 和 0.1～10.0 μmol/L 之间，平均浓度分别

为 12.2 μmol/L 和 0.9 μmol/L。其中，浙闽沿岸泥质区

的  F2 和  H2 站位以及砂质区沉积物间隙水中的

和 的平均浓度远小于长江口泥质区的 A6−3 和 C2
站位，  且剖面分布基本一致，变化较小，只是在沉积

物−水界面附近具有相对较高的浓度，之后浓度变化

不大。而在 A6−3 和 C2 站位 0～10 cm 的范围内，

和 浓度存在峰值，随深度增加 和 浓度逐渐

增大，并且远高于其他站位，10 cm 之下 和 的

浓度迅速减小（图 2）。

SO2−
4

SO2−
4

SO2−
4

NH+4 SO2−
4

长江口−东海内陆架沉积物间隙水中深度平均

的 浓度在 13.40～24.21 mmol/L 之间，平均浓度为

20.49 mmol/L，长江口泥质区的 浓度略低于砂质

区。除 A6−7 站位外，其他站位间隙水中的 随深

度的增加逐渐减小，在长江口泥质区的减小更为明显

（图 2）。且 4 个泥质区站位从非扰动层开始，DIC、

和 的浓度随深度的增加迅速的呈线性的增加

或减小（图 2）。长江口−东海内陆架沉积物间隙水中

深度平均的 Fe2+浓度要低于 Mn2+的浓度，分别在 0.15～
215.36 μmol/L 和 0.71～178.67 μmol/L 之间，平均浓度

分别为 24.58 μmol/L 和 46.61 μmol/L。其中，砂质区

的 Fe2+和 Mn2+浓度远小于泥质区。在剖面分布上，大

部分站位间隙水中的 Fe2+和 Mn2+浓度随着深度的增

加，呈现出同步地先增大后减小的变化趋势。在

C2 站位的间隙水中，Fe2+和 Mn2+浓度的峰值不同步，

Mn2+浓度的峰值在 10～20 cm 之间，而 Fe2+浓度的峰

值在 30～50 cm 之间（图 2）。
 3.3    长江口−东海内陆架沉积物间隙水中溶质的产

生/消耗通量

NH+4

SO2−
4

长江口−东海内陆架沉积物间隙水中不同溶质的

产生/消耗通量见表 2 其中，沉积物 DIC 的产生通量在

0.45～4.03 mmol/（m2·d） 之间，平均值为 1.81 mmol/（m2·d）
（标准偏差 σ = 1.69 mmol/（m2·d））。 的通量在−0.03～

0.57 mmol/（m2·d）之间，平均值为 0.206 mmol/（m2·d）（σ =
0.24 mmol/（m2·d））。  的通量在−4.56～−1.04 mmol/

（m2·d）之间，平均值为−1.996 mmol/（m2·d）（σ = 1.51 mmol/
（ m2·d））。 Fe2+和 Mn2+的通量分别在  0～ 0.02  mmol/
（m2·d）  和−0.03～0 mmol/（m2·d）  之间，平均值分别为

0.006 mmol/（m2·d） 和−0.01 mmol/（m2·d）（标准偏差均为

0.01 mmol/（m2·d），表 2）。在稳定沉积层，长江口−东
海内陆架泥质区的 A6−3 站位和  F2 站位具有较高的

NH+4 SO2−
4

NH+4 SO2−
4

DIC 和  的产生通量以及  的消耗通量，而  Fe2+

和  Mn2+ 的产生和消耗通量很小（表 2）。砂质区的

A6−7 站位相比于泥质区，各溶质都有比较小的产生

或消耗通量。结合 Zhao 等 [19]2013 年长江口附近的相

关数据（重新用 PROFILE 模型计算，图 3 灰色圆圈站

位），可以看出泥质区较中心的  A6−3 站位和  F2 站位

DIC 和 的产生通量较高，同时  的消耗通量也

较高，往外海方向通量逐渐降低（图 3）。
 
表 2    长江口−东海内陆架沉积物间隙水中溶质的产生/消耗

通量（正值代表产生，负值代表消耗）

Table 2    Production/consumption fluxes of solute in sediment
porewater of the Changjiang River Estuary and East China Sea
inner-shelf (positive value represents generation, negative value

represents consumption)

站位
产生/消耗通量/（mmol·m−2·d−1）

DIC NH+4 SO2−
4 Fe2+ Mn2+

A6−3 4.03 0.57 −4.56 0.01 −0.03

C2 0.74 0.14 −1.14 0.02 −0.01

F2 3.23 0.29 −2.19 0 −0.01

H2 0.45 0.06 −1.04 0 0

A6−7 0.60 −0.03 −1.05 0 0
 
 

 3.4    长江口−东海内陆架各环境参数的 RDA

NH+4 SO2−
4

NH+4

SO2−
4

综合长江口−东海内陆架的整体环境信息，我们

对 DIC、 和 的通量做了 RDA（图 4）。结果发

现，长江口泥质区的 A6−3 站位和靠近长江口泥质区

的 C2 站位被划分在一个象限，浙闽沿岸泥质区的

H2 站位和 F2 站位被划分在一起，而砂质区的 A6−7

站位被单独划分在一个象限。与 DIC 和 的产生

通量相关性最强的参数是扰动层厚度，而与 的消

耗通量相关性最强的参数是沉积有机碳的 δ13C。对

于浙闽沿岸泥质区来说，相关性较强的环境因子是盐

度；而对于砂质区来说，相关性较强的参数是沉积物

的中值粒径。

 4　讨论

 4.1    扰动对沉积物中早期成岩过程的影响

NH+4

NH+4

长江口−东海内陆架强烈的物理扰动影响了沉积

物的沉积环境，从而改变了早期成岩过程。在长江口

及浙闽沿岸泥质区的沉积物间隙水中 DIC 和 的

浓度随着深度的增加逐渐增大，尤其在非扰动层迅速

的增长（图 2），说明沉积有机碳发生了显著的再矿化

作用，且 DIC 和 在深层次有稳定的累积 [27]。其中，
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在长江口泥质区中心的 A6−3 站位和浙闽沿岸泥质区

中心的 F2 站位在非扰动层 DIC 浓度和 浓度相关

性较显著，且线性斜率也更大（图 5），这表明在越靠

近泥质区中心的地方，非扰动层 DIC 和 的积累更

快速且稳定。研究表明，长江口泥质区的沉积速率显

著高于浙闽沿岸泥质区和外海砂质区，较高的沉积速

率和较强的有机碳的再矿化作用导致大量溶质（如

DIC 和 ）在这些站位的沉积物间隙水中积累 [11]。

而在砂质区的 A6−7 站位，DIC 浓度和 浓度的相关

性和线性斜率都较小，说明没有 DIC 和 的积累。

这可能是因为在砂质区表层沉积有机碳的含量较小，

沉积环境较稳定，有机碳的降解作用较弱，没有产生

较多的 DIC 和 NH [19]。此外，还可能是由于砂质区沉

NH+4

积物的粒径较大（表 1），沉积物颗粒之间有较大的空

隙，可渗透性较大，导致间隙水的流动性增强，沉积物

上下层物质交换频繁 [31– 32]，沉积有机碳降解产生的

DIC 和 可能会随着底层海水的冲刷作用进入到上

层水体中，所以不会在间隙水中稳定的积累。

NO−3 NO−2

NO−3

NO−3

NO−3

NH+4

NH+4 NO−3 NO−2

NO−3 NO−2

NO−3 NO−2

NO−3

NO−2

在表层沉积物间隙水中发现较低的 和 浓

度，一方面可能是由于长江口底层水中 浓度较低[33]，

沉积物和水体的交换影响了间隙水中 的浓度，另

一方面更大的可能是有机碳的分解作用消耗了本就

浓度较低的 ，这可以从表层沉积物间隙水中高含

量的 DIC 看出来（图 2f），特别是离河口较近的 A6−3

和 C2 站位；随着分解作用加强，有机物释放出了 ，

的好氧氧化导致了 和 浓度的升高，即发生

了硝化作用，这些产生的 和 进一步在反硝化

作用下转变成 N2 被去除。李佳霖等 [34] 对长江口沉积

物硝化作用的研究中也发现，在长江入海口（A6−3 站

位附近）和杭州湾出口（C2 站位附近）的沉积物中具

有较多的硝化细菌。在其他站位，大部分沉积物间隙

水中都具有较低的 和 浓度，这表明在表层沉

积物中有机碳的降解可能从好氧呼吸作用直接进入

到反硝化作用，快速地消耗了间隙水中的 和

。总体来看，在长江口及浙闽沿岸沉积物中存在

短暂且较强的反硝化作用，早期成岩过程会迅速进入

到下一个阶段。

在长江口−东海内陆架泥质区的沉积物间隙水中，

Fe2+和 Mn2+的浓度随着深度的增加迅速升高（图 2），

表明铁锰还原作用是沉积有机碳的重要矿化路径 [8]。

长江每年会携带大量铁锰氧化物进入东海 [8, 35]，并且

沉积物的扰动也会加强铁锰的氧化还原循环 [36–37]。前

人的研究表明，夏季间隙水中铁锰离子浓度较高，是
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图中红色站位为本研究站位，灰色站位重新计算于参考文献 [19]

The red station in the figure is the station of this study, and the gray station is recalculated in the reference [19]
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由于藻类暴发使大量活性有机碳沉积下来，并且有机

碳的降解消耗了沉积物中的氧气，提供了低氧或无氧

的环境，从而提高了铁和锰的还原作用[38]。Fe2+和 Mn2+

的高浓度和快速增长的深度基本都在 0～30 cm；但扰

动层中（19～42 cm）的 浓度随深度并没有特别明

显的减弱（图 2），这可能是因为在铁锰氧化物较多的

的环境中铁锰还原菌相比于硫酸盐还原菌会更快地

利用有机碳，从而使硫酸盐还原受到抑制作用 [39]。

Zhu 等 [24] 在东海内陆架泥质区沉积物的研究中发现

了高浓度的铁氧化物和低浓度的固相硫化物，也表明

了硫酸盐还原反应相对较弱。然而在扰动层以下，

浓度随深度迅速减小（图 2），且与 DIC 浓度存在

较高的负相关性（图 5），表明扰动层下硫酸盐还原作

用较显著。也有研究发现，在移动泥环境下的成岩过

程中，多种不同的早期成岩过程会在同一深度被发

现，且此时的硫酸盐还原产物容易被 O2 或铁锰氧化

物氧化为 [11]。这表明在非扰动层，硫酸盐还原作

用可能是沉积有机碳的主要降解方式。

 4.2    长江口−东海内陆架沉积物间隙水中的溶质通

量分布及影响因素

SO2−
4

NH+4 SO2−
4

长江口−东海内陆架泥质区在稳定沉积层整体都

有较高的 消耗通量以及较低的 Fe2+和 Mn2+的产生

和消耗通量（表 2），这进一步表明在长江口−东海内

陆架硫酸盐还原作用可能是非扰动层沉积有机碳的

主要降解方式。前人的研究表明，长江口和浙闽沿岸

泥质区铁锰还原作用通常发生在上层沉积物中

（小于 25 cm） [19]，而本研究中沉积物非扰动层通常在

30 cm 以下，所以在长江口−东海内陆架非扰动层间

隙水中 Fe2+和 Mn2+浓度较低，铁锰还原作用较弱。由

于砂质区的 A6−7 站位的扰动相对较小，所以各溶质

都有较小的产生或消耗通量。通过长江口−东海内陆

架的环境因子对 DIC、 和 通量的 RDA 发现

NH+4

NH+4

NH+4

NH+4

SO2−
4

SO2−
4

SO2−
4

（图 4），C2 站位的环境与长江口附近更为相似。对于DIC

和 的产生通量，影响最大的因素是扰动层厚度，这

与对剖面分布的分析结果一致。将 DIC 和 的产

生通量与扰动层厚度作图，可以看到随着扰动层厚度

的增加，DIC 和 的产生通量有一个明显增长的趋

势（图 6），表明扰动的强度越大，DIC 和 的累积以

及沉积有机碳的降解越显著。这种影响在长江口泥

质区中心区的 A6−3 站位和 C2 站位最大，其次是浙

闽沿岸泥质区的 H2 站位和 F2 站位。与 的通量

相关性最大的参数是沉积有机碳的 δ13C，随 δ13C 的降

低， 的消耗通量升高。在长江口泥质区，沉积速

率相对较高（大于 1.5 mm/a），且陆源物质（δ13C 偏低）

是沉积物的主要来源（大于 75%） [40]。较高的沉积速

率以及较强的扰动作用进而影响了 的通量升高。

沉积有机碳的来源与组成的不同对有机碳的降解也

有一定的影响。通常，海源有机碳较陆源有机碳更易

降解，而对于陆源有机碳来讲，陆地植物来源的有机

碳较土壤和化石来源有机碳更易降解 [41]。前期的研

究表明，长江来源的陆源有机碳主要沉积在东海内陆

架泥质区，其比例由河口向浙闽沿岸方向逐渐降低，

而砂质区则以海源有机碳为主 [14, 42]。但是，有机碳的

降解不仅与其组成有关，还受到沉积动力过程的影

响。长江口泥质区频繁的物理扰动不仅造成氧化还

原条件的变动，还可以使较多新鲜的海源有机碳进入

到深层沉积物中，提供更多高活性有机碳，通过激发

效应加速总有机碳的降解 [6, 19]。沉积物单位比表面积

的有机碳含量（TOC/SSA）可以用来指示有机碳的保

存效率，TOC/SSA 比值越小，表明保存效率越低 [43]。

尽管长江口泥质区的陆源有机碳含量高于外海砂质

区，但长江口泥质区的 TOC/SSA 也显著小于砂质区，

即存在扰动作用的泥质区有机碳更难保存下来 [22]。
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实际上，扰动层的厚度对于全球生物地球化学循环有

着深远的影响 [38]。最近的研究发现，由于扰动会刺激

沉积物中氧化作用，促进有机物分解，全球范围内近

海有机碳累积率和 TOC/SSA 比值与扰动层厚度呈反

比关系 [44]。这些结果都证实了沉积物扰动对有机碳

再矿化的促进作用。对浙闽沿岸泥质区来说，影响最

大的环境因子是盐度，这可能是因为夏季台湾暖流增

强，浙闽沿岸会受其外侧影响，温度和盐度相对较高，

初级生产较强，可能会有更多的海源有机碳进入到沉

积物 [18]。对砂质区来说，相关性较强的参数是沉积物

的中值粒径，这是因为砂质区的粒径远大于泥质区。

与此同时，砂质区的沉积环境比较稳定，几乎没有扰

动层，且距离河口较远导致陆源较少，所以与其他参

数都没有相关性。这也进一步解释了砂质区的

A6−7 站位各溶质在剖面上都没有明显的变化。总

之，在不同沉积环境中，有机碳的降解和保存状态和

影响因素各不相同。

NH+4 SO2−
4

对比世界典型河口和海洋环境沉积物间隙水中

DIC、 、  的产生和消耗通量（表 3），可以发现

同一区域所采用沉积物原位培养实验得到的通量结

果要远大于使用各种模型计算所得到的通量结果。

这可能是因为在使用模型计算时，我们模拟了一个稳

态的沉积环境，而实际的沉积环境却复杂得多。例

如，生物扰动和灌溉作用会显著提高溶质的通量 [45]。

综合多种方法所得通量，我们发现长江口及浙闽沿岸

沉积物间隙水中各溶质的通量要高于波罗的海深

水区域、北极的拉普捷夫海和新不列颠海沟，与刚果

河口研究结果相当，但是显著低于亚马孙河口、波罗

的海等大陆边缘海区域以及热带雨林气候的阿鲁

海 [9, 12, 19, 46−59]。这表明沉积物间隙水中各溶质的通量会

受到不同环境因素的影响。其中，温度就是一个很重

要的影响因素 [57−59]。在温度较低的区域，沉积有机碳

的降解作用会减弱，间隙水中溶质的产生和扩散通量

相应减小。这是由于沉积有机碳的降解是在微生物

作用下进行的，而温度的升高会提升微生物的活性，

从而促进有机碳的降解 [60−61]。例如，在深海海沟和北

极的环境中，最低温度在  2°C 和  −1.2°C 左右 [57−59]，扩

散通量显著低于温度在 10～27°C 的热带和亚热带河

口 [59]。另外，研究区域的动力学环境也是影响溶质通

量大小的一个重要因素。世界大河河口，如亚马孙河

口，存在明显的移动泥区，沉积物间隙水受强烈扰动

影响而充分混合，从而促进有机碳降解，因而具有较
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Fig. 6    The relationship between the thickness of sediment porewater reworked layer and DIC (a),  (b) and  (c) fluxes and

relationship between δ13C and  fluxes (d) in the Changjiang River Estuary and East China Sea inner-shelf
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高的产生和消耗通量 [48]。然而，在陆架和深海，动力

学环境较稳定且温度较低，导致有机碳降解较弱，消

耗通量要小于河口和近海 [50, 57−59]。除此之外，冬季风

暴等现象会加强沉积物的物理扰动 [17, 62−63]，在冬季使

含有更多  DIC 的深层次沉积物暴露出来 [27]。季节的

变化（如夏季和冬季）对于扰动层厚度以及早期成岩

过程的影响还需要深入研究。

 5　结论

NH+4

NH+4 SO2−
4

受不同沉积动力过程的影响，长江口−东海内陆

架泥质区和砂质区存在不同的早期成岩过程。在泥

质区，沉积物间隙水中  DIC 和   的浓度随深度的

增加而增大，且具有较高的 DIC、  产生通量和 

NH+4

SO2−
4

消耗通量。而在砂质区各溶质在剖面上没有明显的

变化，且通量较小。RDA 表明，扰动层厚度是影响泥

质区  DIC 和   通量的主要因素，沉积有机碳的来

源是影响  消耗通量的主要因素。长江口存在较

高的铁锰氧化物的输入、活性有机碳输入和移动泥

季节性扰动等特点，加强了沉积物中的铁锰氧化物还

原过程，使得长江口−东海内陆架泥质区扰动层中的

主要降解方式为铁锰还原作用；但在非扰动层，沉积

有机碳的主要降解方式以硫酸盐还原作用为主；而在

砂质区，主要降解方式为耗氧呼吸作用。本研究进一

步证明了河口移动泥较强的沉积动力过程对有机碳

降解的促进作用，今后的研究需要更多关注移动泥扰

动层的季节变化及其对早期成岩过程的影响。

NH+

4 SO2−
4表 3    世界典型河口和海洋环境沉积物间隙水中 DIC、 、 的产生和消耗通量（单位：mmol/(m2·d)）

NH+

4 SO2−
4Table 3    Fluxes of DIC, ,  in sediment porewater of typical estuaries and marine environment

sediments in the world (unit: mmol/(m2·d) )

区域 DIC NH+4 SO2−
4 使用方法 参考文献

长江口 0.45～4.03 0.03～0.57 −1.04～−4.56 PROFILE模型 本研究

长江口 0.08～7.59 0.02～0.54 −0.03～−10.86 PROFILE模型 文献[19]（重新计算）

黄河口 2.18～16.55 0.01～1.37 −12.91～−31.64 PROFILE模型 文献[46]

东海泥质区 2.94～11.7 0.56～2.78 −5.78～−16.2 沉积物培养实验 文献[19]

南黄海泥质区 2.36～3.13 0.42～0.62 −2.26～−2.60 沉积物培养实验 文献[19]

巴布亚新几内亚湾 10～42 − − 沉积物培养实验 文献[47]

亚马孙−圭亚那移动泥带 19～127 − − 沉积物培养实验 文献[9]

亚马孙河口 1.79～42.57 0.03～2.94 − 沉积物培养实验 文献[48]

法属圭亚那 20～235 − − 沉积物培养实验 文献[12]

刚果河口 1.13～4.08 0.11～0.37 − Fick第一定律 文献[49]

波罗的海深水 0.01～3.33 0～0.38 − Fick第一定律 文献[50]

波罗的海 2.3～43.5 − − 沉积物培养实验 文献[51]

格但斯克盆地 − 0.29～2.95 − Fick第一定律 文献[52]

格但斯克盆地 − 0.21～3.43 − 沉积物培养实验 文献[52]

墨西哥湾 3.4～82 0～7.2 − 沉积物培养实验 文献[53]

毛里塔尼亚 5.64～20.06 − − 沉积物培养实验 文献[54]

新斯科舍浅海 14.74～151.53 −4.07～9.24 − 沉积物培养实验 文献[55]

亚得里亚海 0.50～8.76 0.04～1.62 − Fick第一定律 文献[56]

亚得里亚海 2.2～173 0.16～1.61 − 沉积物培养实验 文献[56]

新不列颠海沟 0.10～0.60 − − Fick第一定律 文献[57]

拉普捷夫海 0.08～0.19 − − 稳态下的一般反应−输运方程 文献[58]

阿鲁海 0.6～38.4 0.01～4.2 − 沉积物培养实验 文献[59]

　　注：“−”代表未检测。
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Early diagenetic processes and influencing factors of the Changjiang River
Estuary and East China Sea inner-shelf
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NH+4

NH+4 SO2−
4

Abstract: Early diagenesis in marginal sea sediments is an important process that affects carbon cycling and burial.
Early diagenetic processes and influencing factors, however, remains poorly constrained. Dissolved inorganic car-
bon (DIC), dissolved inorganic nitrogen (DIN), Fe2+, Mn2+, sulfate and other parameters in sediment porewaters of
five short cores collected in August 2018 from the Changjiang River Estuary and East China Sea inner-shelf were
analyzed.  In  combination  with  grain  size  composition,  specific  surface  area,  organic  carbon  concentrations  and
stable carbon  isotopic  composition  in  surface  sediments  and  bottom  water  parameters,  the  early  diagenetic  pro-
cesses  and  influencing  factors  in  sediments  under  different  sedimentary  regimes  were  studied.  Concentrations  of
DIC and  in sediment porewaters in the mud area gradually increase with depth, and relatively high production
fluxes  of  DIC  and  (4.03  mmol/(m2·d)  and  0.57  mmol/(m2·d),  respectively)  and  consumption  fluxes  of 
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NH+4

(−4.56 mmol/(m2·d)) are observed at the center of the mud area, while in the sandy area, there are no obvious vari-
ations of these solutes, and the fluxes are lower compared with those in muddy sediments. According to the vertical
distributions of these solutes in the sediment porewaters, the sediment disturbance depth in the mud area varies at
20−40 cm, and gradually  decreases  from the Changjiang River  Estuary mud area to  the Zhe-Min coast  mud area,
whereas in the sandy area, no sediment disturbance is found. The thickness of sediment disturbed layer is positively
correlated with solute fluxes (e.g., DIC and ) in sediment porewaters, indicating that the physical reworking of
sediments is  an important  factor affecting the remineralization of sedimentary organic carbon in the mud area.  In
general, the main decomposition pathway of the sedimentary organic carbon in the disturbed layer of the mud area
is iron/manganese reduction, and below the disturbed layer the main pathway is the sulfate reduction, while in the
sandy area, the main degradation pathway is aerobic respiration. This study enriches the understanding of the im-
pact of sedimentary dynamic processes on early diagenesis in the Changjiang River Estuary and adjacent sea areas,
and contributes to better understand the cycling and burial of organic carbon in the large-river estuary and adjacent
sea areas.

Key words: Changjiang River Estuary；sediment porewater；early diagenetic process；sediment rework； flux；organic car-
bon decomposition
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