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云贵高原湖泊沉积物 一水界面

碱度扩散通量研究
’

吴丰昌 万国江 黄荣贵

(中国科学院地球化学研究所环境地球化学国家重点实验室
,

贵阳 5匆(X) 2)

提要 于 199 1 一 199 5 年间 5次在云贵高原消沽湖
、

洱海湖和贵州阿哈湖
、

百花湖的湖

心采集沉积物柱芯
、

界面水和湖水样品
,

通过其 pH 值和 H C O 3-- 浓度剖面及界面碱度扩散通

量的研究
,

首次定量评估高原湖泊界面扩散作用上覆水体碱度的影响程度
。

研究结果表明
,

云贵高原某些湖水寄宿时间相对较长
、

湖水深度相对小的湖泊
,

界面扩散作用是水体碱度的

重要来源之一 ; 湖水寄宿时间较短
、

深度较小的湖泊
,

界面扩散对上覆水体的影响可以忽略

不计
。

关键词 扩散通量 碱度 沉积物- 水界面 云贵高原湖泊

碱度即酸性中和容量
,

是水体酸碱平衡计算的重要参数之一
。

随着地球表面水体酸

化问题等的日益严重
,

K ell y 等(1987) 试图建立 了许多模式来预测水环境酸碱平衡演

化
,

然而它们都未能考虑湖泊底部沉积物扩散作用对上覆水体的可能影响
。

Sc hi n d e r等

(19 86 )和 R u d d 等(1990) 已注意到湖泊内部作用
,

如水体生物化学作用和界面作用等可能

是整个水体碱度重要来源之一
,

但未涉及湖泊底部沉积物对上覆水体碱度影响程度的研

究
。

本文试图以云贵高原 4 个未酸化的湖泊为例
,

通过界面碱度扩散通量的估算
,

定

量评估湖泊界面扩散作用对上覆水体碱度的影响程度
。

1 样品的采集和分析

利用自行设计的湖泊沉积物水界面采样装置 (袁 自强等
,

1993) 于 1991 一 1995 年

间在贵州阿哈湖
、

百花湖和云南沪沽湖
、

洱海湖的深水湖心
,

多次采集沉积物柱芯
、

界面

水和湖水样品
。

L G g 101 和 E H g 101 柱芯采于 19 91 年冬季; LG 940 6 一 5
,

LG 940 6 一 1和

E H 94() 2 一 2 柱芯采于 1994 年 7 月夏季 ; B H 940 2 一 l
,

BH 940 2一 3 采于 1994 年 10 月 ;

A H gl ol 采于 19 91 年 9 月
。

采样深度在 19 一 65 m
,

表层沉积物和界面水均保持原态
,

湖水和界面水分别按 sm 和 2一 sc m 采集
。

柱芯在野外按 0
.

5一 2. OC m 间隔分截
,

高速

离心后经 0. 45 拜m 滤膜获得孔隙水
。

湖水
、

界面水和孔隙水中的 p H 值用电极在现场直接

测定
,

S田
一

和N O 3- 用离子色谱仪测得
,

H CO 3 一

含量用化学容量法测得
,

而Fe
Z十 ,

M n , + ,

Q
Z+ ,

M扩
+ ,

K
+ ,

N a +

等元素含量是水样经酸化后
,

用 PE 一 51 00 2 型原子吸收分光光度

计火焰法直接测定
。
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2 结果与讨论

图 1 为各湖泊沉积物孔隙水和上覆水体中 p H 值和 H CO 3-- 浓度的垂直剖面
。

可知
,

各湖泊水体和界面水中的浓度变化不大
,

但在界面附近
,

沉积物孔隙水中的 H CO 3-- 浓

度明显比上覆水体要大
,

并随沉积深度的增加有增大的趋势 ; p H 值是在界面处缓慢下

降
,

随深度增加有降低的趋势
,

这主要是早期成岩作用有机质分解和碳酸盐不饱和溶解

的结果(唐德贵等
,

1992 )
。

在各湖泊沉积物 一 水界 面
,

Fe
, + ,

M nZ
+ ,

Ca
, + ,

M扩
+ ,

K
+ ,

N a+
,

5 0 ;
一

和 N O 3-- 等浓度也存在不同程度的梯度变化 ”
,

这表明在沉积物 一 水界面附近

存在着剧烈的有机质参与下的早期成岩作用
,

如 5 0且
一

还原作用
,

N O犷硝化 一 反硝化作

用
、

铁和锰氧化物的还原溶解作用等(R u dd et al.
,

1990 )
。

由于可溶性物质主要是通过

扩散作用经表面扩散层进行沉积物和水体之间的交换
,

那么 50 互
一 ,

N O 3-- 就可 以由上覆

水体向底部沉积物迁移
,

而 Fe
Z十 ,

M n 2+
,

Ca
, 十 ,

M扩
+ ,

K
+ ,

N a+ 等离子有可能随浓度梯度

通过孔隙水自底部沉积物向上覆水体扩散迁移
,

从而影响上覆水体的碱度
。

由于界面的

离子扩散和交换基本上遵循正
、

负电荷中和平衡原则
,

因此可以估算它们的通量
。

2. 1 底部沉积物向上覆水体扩散通量的计算

如果忽略正
、

负电荷离子共同在扩散过程中形成的藕合效应
,

可 以根据 H CO 3-- 等的

浓度梯度直接估算自沉积物向上覆水体扩散的碱度通量
。

溶质自沉积物向上覆水体扩散

通量(刀可以运用 Fi ck 定律估计 :

J = 一 。2从
?
/ 么 (D

式中
,

巾为沉积物的孔隙度
,

取 0. 98 咚 dc / dx 为界面溶质浓度梯度 ; Ds 为沉积物扩散

系数
,

与弯曲数 O和分子扩散系数 D0 有关
。

D0 可在 U 等(1974) 查到
。

以下计算假设

0 = 1
。

按照公式(l) 可以计算各湖泊不同水深 H CO犷
,

Fe 2+
,

Mn 2+ 等在界面处的最大梯

度和扩散通量(表 1)
。

根据电荷平衡原理
,

水体中各离子对碱度(A LK) 贡献可表示为 :

A L K = ZCa
, + + ZM扩

+ + K
+ + N a + 一 (25 0互

一 + N o 3-- + o
一

)

= H Co 犷+ O H
一 + Zco ;一H

+

(z)

所以碱度的扩散通量(几IK )表示为 :

几LK = 几¹ 、+ Jo H 一

+ 么左
。;一几

·

(3 )

由于 CO ;
一

在所测水样中未检出
,

O H 一

和 H +

浓度又很低
,

故在计算中常被忽略不

计
.

同时考虑到沉积物中的还原性离子 Fe 2+ ,

M n Z干 ,

H ZS 和 N H矛等在向上扩散过程中

的氧化作用产生大量的 H + ,

消耗一定量的碱度
,

孔隙水中 H ZS (H S 一

或 S,
一和 N H矛的

含量与 H CO 3-- 浓度相比很小
,

也被忽略不计
,

所以只考虑 Fe 2+ 和 Mn , 十

在向上扩散过程中

氧化作用对碱度的影响
。

将人
2+ 和 而矛

十

代人 ( 3) 式中的 JH
· ,

则界面碱度净扩散通量

(习伏 )为 :

刁斌一寿印、一 ZJr
e

一几呱
2,

(4)

根据 ( 4) 式
,

可 以计算高原湖泊界面碱度净扩散通量 (表 1)
。

从表 1沪沽湖和洱海

l) 吴丰昌
, 1卯5

,

云贵高原湖泊沉积物和水体中 s , N 和 P生物地球化学作用和环境效应
,

中国科学院地球

化学研究所
,

博士论文
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冬季和夏季两次对比采样可以看出
,

季节性差异很小
,

因此基本上可根据几次采样的

结果
,

定量评估扩散碱度对整个水体的贡献
。

2
.

2 扩散作用对上覆水体化学组成的影响

从孔隙水中迁移出来的溶质在上覆水体中的浓度(C n)和湖水中该溶质浓度(C) 的比

值相对反映了界面溶质扩散迁移对上覆水体的影响程度
,

并可知 :

C
n

= Je
’

兀 / h (5)

其中
,

Je 为界面处溶质的扩散通量 ; h为扩散影响上覆水体的有效深度 ; Tw 为湖水寄宿

时间
,

其中 h
·

C / Je 即为扩散溶质的寄宿时间(Te )
,

这样

C
。

/ C = Je
·

兀 / h
·

C = Tw / 双 (6 )

假设湖水混合均匀
,

孔隙水中的溶质扩散对整个湖泊水体的影响程度就等于湖水寄

宿时间和扩散溶质的寄宿时间的比值
。

代人 Tw
,

h 和 C
,

据(6) 式
,

可以计算出高原湖

泊碱度自底部沉积物扩散对 L覆水体的影响程霓 表 1)
。

由表 1可以看出
,

沪沽湖沉积物 一 水

界面碱度扩散通量占整个水体碱度的近 1 / 3
,

表明水体中有近 1 / 3 碱度是来 自底部沉

积物向上覆水体扩散
,

可见界面扩散对整个湖泊碱度平衡起着重要的作用 ; 而洱海和百

花湖界面碱度扩散对整个水体碱度平衡的影响相对较小
,

只占整个水体碱度的近 10 % ;

相比之下
,

阿哈湖界面碱度扩散对整个水体碱度的贡献很小
,

只有 0
.

52 %
。

假设云贵高原地区大气降水的碱度通量也为 一 0
.

289 x 10 一‘eq正v
/ (e m

,
·

a ) (D illo n et

al
. ,

1964)
,

表 l所示 的云贵高原湖泊界面碱度扩散通量为降水酸度的 2
.

2 一42
.

6 倍
,

对

大气酸沉降有 明显的缓冲作用
。

3 结语

云贵高原湖泊广泛存在着碱度自底部沉积物向上覆水体扩散的现象
,

但该作用并不

是对所有湖泊水体都起着重要的作用
,

影响程度是有差异的
。

对某些湖水寄宿时间相对较

长
、

湖水深度相对小的湖泊来说
,

界面扩散作用确是水体碱度的重要来源之一
,

在控制

整个湖泊的酸碱平衡中起着主导作用
。

这表明
,

建立湖泊酸碱度与酸沉降的响应预测模

型必须全面考虑湖泊系统内部各种碱度来源
,

同时有必要进一步研究不同地区湖泊内部

碱度产生的通量和机理
。

云贵高原湖泊界面碱度扩散通量可缓冲大气湿沉降的酸性影响
。
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