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摘　 要　 【目的】　 以长江流域内重庆市郭家沱段底泥为试验对象,模拟水体有机碳浓度对碳源温室气体释放的影响。 【方
法】　 结合水质指标和碳稳定同位素值变化,分析不同浓度碳源输入下甲烷(CH4 )及二氧化碳( CO2 )释放规律。 【结果】 　 不

同有机碳浓度的输入对 CH4 释放影响随时间变化趋势接近;但 CO2 与 CH4 浓度变化趋势有一定不同,除 C0 组(0
 

mg / L)中

CO2 浓度呈缓慢下降外,其他组别的波动趋势总体呈上升趋势。 外源有机碳输入会促进底泥沉积物中 CH4 的产生,也会加快

底物的生物化学作用,引起水体溶解氧下降,从而降低甲烷的氧化速率,使 CH4 浓度上升。 碳源输入改变了水体及底泥沉积

物中的无机营养环境,且 C1 组(10
 

mg / L)碳源输入条件下对水体 CH4 的产汇影响最为明显,产甲烷菌产 CH4 速率最快,适宜

甲烷功能菌生长。 此外,外源有机碳输入会使水体中微生物呼吸作用更加明显,同时也会使有机质分解产生 CO2 增多。 C1 组

(10
 

mg / L)碳源输入对 CH4 、CO2 的产汇影响最为明显,但更高浓度碳输入会使水体最终 CH4 、CO2 浓度更高,其碳素释放集中

发生在前 8
 

h。 【结论】　 因此,试验认为 C1 组(10
 

mg / L)碳源输入是最适合菌种生长的浓度。 试验为探讨外源输入有机碳对

碳源温室气体排放的影响、更好阐释河流碳循环过程提供理论依据。
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Abstract　 [Objective] 　 Taking
 

the
 

bottom
 

mud
 

at
 

Guojiatuo,
 

section
 

Chongqing
 

City,
 

Yangtze
 

River
 

as
 

the
 

research
 

object,
 

a
 

simulation
 

experiment
 

is
 

conducted
 

on
 

the
 

effect
 

of
 

organic
 

carbon
 

concentration
 

on
 

greenhouse
 

gas
 

release
 

from
 

carbon
 

sources.
[Methods]

 

By
 

combining
 

water
 

quality
 

indices
 

with
 

changes
 

in
 

carbon
 

stable
 

isotope
 

values,
 

we
 

analyzed
 

the
 

release
 

patterns
 

of
 

methane(CH4 )
 

and
 

carbon
 

dioxide(CO2 )
 

under
 

different
 

levels
 

of
 

organic
 

carbon
 

input. [Results]　 The
 

influence
 

of
 

different
 

organic
 

carbon
 

concentrations
 

on
 

CH4
 release

 

exhibited
 

similar
 

temporal
 

variation
 

trends;
 

however,
 

the
 

variation
 

trends
 

of
 

CO2
 and

 

CH4
 showed

 

certain
 

differences.
 

Specifically,
 

while
 

CO2
 concentrations

 

in
 

the
 

control
 

group
 

C0(0
 

mg / L)
 

gradually
 

decreased,
 

those
 

in
 

the
 

other
 

treatment
 

groups
 

generally
 

showed
 

fluctuating
 

but
 

overall
 

increasing
 

trends.
 

The
 

addition
 

of
 

exogenous
 

organic
 

carbon
 

stimulated
 

CH4
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production
 

in
 

sediments
 

and
 

accelerated
 

biochemical
 

processes
 

of
 

substrates,
 

leading
 

to
 

a
 

decline
 

in
 

dissolved
 

oxygen,
 

which
 

in
 

turn
 

reduced
 

the
 

oxidation
 

rate
 

of
 

CH4
 and

 

increased
 

its
 

concentration.
 

Moreover,
 

carbon
 

input
 

altered
 

the
 

inorganic
 

nutrient
 

environment
 

in
 

both
 

the
 

water
 

column
 

and
 

sediments,
 

with
 

the
 

group
 

C1
 (10

 

mg / L)
 

showing
 

the
 

most
 

pronounced
 

effect
 

on
 

CH4
 fluxes.

 

Under
 

this
 

condition,
 

methanogenic
 

activity
 

reached
 

its
 

highest
 

rate,
 

favoring
 

the
 

growth
 

of
 

methanogenic
 

functional
 

microorganisms.
 

In
 

addition,
 

exogenous
 

organic
 

carbon
 

input
 

enhanced
 

microbial
 

respiration
 

in
 

the
 

water
 

column
 

and
 

promoted
 

the
 

decomposition
 

of
 

organic
 

matter,
 

resulting
 

in
 

increased
 

CO2
 production.

 

The
 

group
 

C1
 (10

 

mg / L)
 

treatment
 

exerted
 

the
 

most
 

significant
 

influence
 

on
 

both
 

CH4
 and

 

CO2
 

fluxes;
 

however,
 

higher
 

organic
 

carbon
 

concentrations
 

ultimately
 

led
 

to
 

greater
 

CH4
 and

 

CO2
 accumulation,

 

with
 

most
 

carbon
 

release
 

occurring
 

within
 

the
 

first
 

8
 

hours. [Conclusion]　 Therefore,
 

this
 

paper
 

suggests
 

that
 

an
 

organic
 

carbon
 

concentration
 

of
 

group
 

C1
 (10

 

mg / L)
 

provides
 

the
 

most
 

favorable
 

conditions
 

for
 

microbial
 

growth. The
 

study
 

investigates
 

exogenous
 

input
 

of
 

organic
 

carbon
 

on
 

the
 

influence
 

of
 

carbon
 

source
 

of
 

greenhouse
 

gas
 

emissions,
 

provides
 

theoretical
 

basis
 

for
 

better
 

interpretation
 

of
 

the
 

riverine
 

carbon
 

cycle.
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全球大多数河流现在都受到高有机物负荷的严

重污染,成为温室气体排放的热点[1-2] 。 河流生态系

统是连接陆地和海洋 2 个碳库的重要部分,全球河流

向海洋的碳输入量约为 0. 9
 

Pg / a[3] ,是全球碳循环的

重要结构单位[4] 。 Drake 等[5]预估,由于地表径流和地

下径流,流入内陆水域的陆地碳通量为 5. 1
 

Pg / a。 现

有数据研究[6]表明,估计全球河流的甲烷(CH4 )排放

量为 27
 

Tg / a,远低于湖泊和湿地的 CH4 排放量(为
15%~40%);然而,过去10 年中溪流和河流的二氧化碳

(CO2)排放量仍然高度模糊,为 0. 60~3. 48
 

Pg / a[7] 。
河流中的有机物为碳源温室气体提供反应底

物,直接影响着水气界面通量。 有机碳不仅作为

CH4 生产的来源促进原位 CH4 的产生,而且在高有

机碳水体中迅速消耗 O2 并减少 CH4 氧化[8] ,外源

有机碳的输入显著地刺激了河流中 CH4 的产生[9] 。
研究[10-11]报道,河流中的有机碳,主要以外来物质

的形式从陆地生态系统中输入,有机碳输入会增加

河流水体中的有机物浓度。 随着有机物的分解,水
体中的氧气消耗量增加,可能导致溶解氧(DO)水平

下降,形成低氧或无氧环境,改变微生物群落结构,
厌氧微生物可能在低氧环境中占据优势;也可以促

进藻类和其他植物的生长,导致水体富营养化,进而

引发藻华和水华现象,影响水质和生物多样性。 Liu
等[12]指出,上游地区水生植物是有机物的主要来

源,而中游和下游地区的有机物主要来源是陆源土

壤和城市污水。 此外,底泥沉积物作为河流营养物

的内负荷源,对河流碳排放过程同样有着相对重要

的影响[13] ,CH4 排放与沉积物中的有机碳关系密

切[14-15] ,大量有机碳输入可能导致有机物在河床上

的积累,形成沉积物。 有机碳分解会产生 CO2 和

CH4,长期有机碳输入可能增加河流生态系统的温

室气体排放,对气候变化产生影响。 然而,以往文献

对不同有机碳浓度对河流水体中 CH4 和 CO2 排放

影响的研究不足。
本试验为探讨外源输入有机碳对碳源温室气体

排放的影响,以长江流域内重庆市郭家沱段底泥沉

积物为试验对象,进行了室内模拟试验,结合试验过

程中 DO 浓度、无机氮浓度变化和碳稳定同位素值

在不同浓度碳源输入背景下底泥与碳源温室气体进

行分析,为更好阐释河流碳循环过程提供理论依据。
1　 材料与方法
1. 1　 试验区域概况

郭家沱处在三峡库区重庆主城段(江北区东

部)地理位置,地区属于中亚热带温润季风气候,年
平均气温为 18. 5 ℃ ,年平均降水量约为 1

 

000
 

mm,
位于重庆市主城区最大的唐家沱、鸡冠石 2 座城市

污水处理厂的下游,其中鸡冠石污水处理厂是重庆

最大的污水处理厂,日污水处理量可达 80 万 t,大概

占全重庆污水处理量的 55%;唐家沱污水处理厂接

收了上游忠恕沱、溉澜溪、江北城、唐家沱 4 个区域

排污系统排放的污水,日污水处理量达到了 40 万 t,
这 2 座污水处理厂为郭家沱提供了大量的外源碳

源。 此外,郭家沱以前作为采砂场,拥有独特的水利

特性,是一个大型回水湾,回水现象明显,存在泥沙

淤积的现象,取样方便,底泥沉积物含有大量水沙,
为产甲烷菌创造了良好的生存环境。 课题组前期研

究[16] 发现,此处底泥有较多的功能菌种,检测到

CH4 及 CO2 排放,因此本试验选取郭家沱( N29°34′
28″,E106°40′15″) 监测点位为采样区域,采样点地

理位置如图 1 所示。
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图 1　 采样点地理位置

Fig. 1　 Geographical
 

Location
  

of
 

Sampling
 

Points

1. 2　 样品采样

采用挖泥器采集河道表层底泥用于后续实验室

模拟试验。 用采泥斗采取 20
 

kg 郭家沱底泥沉积

物,装于密封袋中密封,并用黑色塑料袋打包后置于

阴凉处搁置,带回实验室后立即放入-4 ℃冰箱冷藏

室进行低温储存,以便进行后续实验室模拟试验,同
期监测其理化性质等。
1. 3　 检测方法

水体中 CH4、CO2 浓度值和碳同位素值采用低

标准浓度模式的 PICARRO 同位素检测仪测定。 水

体氨氮、硝氮( NO-
3 -N)、亚硝氮( NO-

2 -N)、测定水样

指标测定参照《水和废水监测分析方法》 (第四版)
进行。 水体中氨氮的测定采用纳氏试剂分光光度

法,NO-
3 -N 的测定采用紫外分光光度法,NO-

2 -N 的

测定采用 N-(1-萘基) -乙二胺光度法。
1. 4　 试验装置

本模拟试验设计 5 组结构相同的有机玻璃反应

器。 每个反应器主体为内径为 25
 

cm,高为 70
 

cm,
主体底部有直径为 29

 

cm 底座,外沿宽度为 2
 

cm。
顶盖与底座设置相同,顶盖与筒体之间用胶垫和法

兰密封,整个系统有较好的气密性。 侧面设有进水

口、出水口、取泥口以及取水口,并配有胶塞密封。
顶盖上方设有开口,用于接入恒温棒、温度计、DO
测定仪等来对温度和 DO 进行精确测定与控制。 试

验装置如图 2 所示。

注:d 为直径。

图 2　 试验装置图

Fig. 2　 Diagram
 

of
 

the
 

Experimental
 

Set-Up

1. 5　 试验用水及反应器运行

适合产甲烷菌最佳温度值分别是 30 ~ 35 ℃ 和

50 ~ 65
 

℃ [17] ,但考虑到 CH4 分馏系数值受到温度
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的影响,温度越高分馏系数会越小[18] ,且长江重庆

主城段水体夏季温度值为 25 ~ 28 ℃ ,因此本次试验

中通过恒温棒加热将 5 个反应器水体中的温度都控

制为 25 ℃ 。
由于采样时郭家沱点位水深为 24

 

m,因此设定

上覆水体 1
 

L 代表 1
 

m,最终泥样上覆水采用实验室

制纯水体积为 25
 

L,实验室经过纯水机过滤改善后

的纯水 pH 值为 7 左右,与野外实测 pH 值(7. 42 ~
8. 13)比较接近。 经过课题组前期调研[16] ,长江重庆

主城段水体中总碳质量浓度主要为 20
 

~ 30
 

mg / L,因
此本试验中碳源质量浓度梯度设定为 0、10、20、30、
40

 

mg / L。 在实验室 5 个模拟反应器中分别加入

25
 

L 纯净水,用恒温棒将温度稳定为 25 ℃ 后向每

个反应器中加入 1
 

kg 采集的底泥沉积物,然后向水

体中加入不同浓度的葡萄糖( C6H12O6 ),使 5 组反

应器中水体 C6H12O6 的质量浓度分别为 0、10、20、
30、40

 

mg / L( C6H12O6 质量分别为 0、0. 625、1. 250、

1. 875、2. 500
 

g),分别标记为 C0、C1、C2、C3、C4 组。
从加入葡萄糖开始,在第 2、4、6、8、10、12、24、36、
48

 

h 时刻取出反应器中中层水样,记录每个时刻的

DO 浓度值及温度数据,同时做顶空处理后将所得

气体用 200
 

mL 铝箔气袋保存,并用 PICARRO 稳定

同位素分析仪测定水体中 CH4、CO2 浓度及其稳定

碳同位素。 取出水样进行冷藏处理后测定其氨氮、
NO-

3 -N、NO-
2 -N 浓度变化情况。 数据取 3 个平行样

的平均值。
1. 6　 数据处理方法

本试验所得数据全部用 MS
 

Excel 做简单的处

理后,由 SPSS
 

Statistics
 

20. 0 作进一步统计分析,然
后用 Origin

 

2021 完成图表的绘制。
2　 结果与分析
2. 1　 DO 浓度变化情况

5 组不同外源碳浓度条件下,反应器中水体 DO
浓度随时间变化关系如图 3 所示。

图 3　 水体中 DO 质量浓度随时间变化情况

Fig. 3　 Changes
 

of
 

DO
 

Mass
 

Concentration
 

in
 

Water
 

with
 

Time

　 　 5 组反应器 DO 浓度变化趋势基本相同,最

初水体 DO 浓度较高,在输入碳源的 10
 

h 内,DO
浓度开始缓慢下降。 其中在 12

 

h 后,水体中的

DO 浓度持续剧烈下降,但 C0 组在 24 ~ 36
 

h 有一

定上升的趋势,这有可能是由于 C0 组水体中没

有加入外源有机碳,水体中营养物质较少,微生

物好养反应速率较慢,消耗的 DO 浓度较少,水体

中 DO 浓度比其他 4 组反应器高。
2. 2　 无机氮浓度变化情况

CH4 氧化过程与 NO-
2 -N、NO-

3 -N 有关,NO-
2 -N 氧

化甲烷的过程是反硝化厌氧甲烷氧化菌以 CH4 为

能量源,将 CH4 氧化成 CO2 获得能量,并将 NO-
2 -N

还原成 N2,NO-
3 -N 氧化 CH4 是一个逆向产 CH4 途

径耦合 NO-
3 -N 部分还原与 CH4 的厌氧氧化过程,将
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NO-
3 -N 还原为 NO-

2 -N[19] ,因此,跟踪监测 5 组反应 器水体 NO-
2 -N、NO-

3 -N 变化情况,如图 4 所示。

图 4　 不同浓度下水体中氨氮、NO-
3 -N、NO-

2 -N 变化情况

Fig. 4　 Changes
 

of
 

Ammonia
 

Nitrogen、NO-
3 -N、NO-

2 -N
 

in
 

Water
 

under
 

Different
 

Concentrations

由图 4 可知,在不同碳源浓度输入条件下,各组

反应器中氨氮、NO-
3 -N、NO-

2 -N 变化趋势基本相同,
都处于波动状态。 由于沉积物释放氮元素,在加入

外源碳前 8
 

h 内,氮素明显升高,之后趋于稳定。 此

外,8
 

h 后出现大量硝氮,说明硝化反应可能在此时

开始。
2. 3　 CH4 浓度变化情况

CH4 多数情况产生于厌氧沉积物中,其氧化过

程对于水体 CH4 浓度起到至关重要的作用。 碳源

的输入会加快底泥沉积物生物化学作用,沉积物

中生成的 CH4 在释放上升过程中会被甲烷氧化菌

氧化成 CO2 ,并消耗水体中 DO 浓度,从而降低

CH4 氧化速率[20] 。 本试验主要结合水体 DO 和稳

定碳同位素13 C-CH4 来对水体 CH4 浓度变化情况

做分析,CH4 能消耗更多的12 C 进行氧化反应,未
被氧化的 CH4 则含大量13 C[21] ,因此以参考13 C-
CH4 的值的变化情况来分析 CH4 的氧化情况。 本

试验水体 CH4 浓度、稳定碳同位素13 C-CH4 变化情

况如图 5 所示。
由图 5 可知,5 组反应水体中 CH4 浓度13C-CH4

同位素随时间变化趋势基本接近,其变化情况大致

为反应开始前 2
 

h 内 CH4 浓度略微上升,第 2 ~ 6
 

h

内 CH4 浓度保持平稳或者略微波动,第 6 ~ 8
 

h
 

CH4

浓度急剧上升并且达到了峰值,第 8 ~ 24
 

h 内 CH4

浓度先快速下降后再缓慢下降,第 24 ~ 36
 

h 内 CH4

浓度缓慢上升到一定程度后 CH4 浓度就趋于稳定

状态。 而13C-CH4 同位素在前 10
 

h 内处于下降趋

势,但在 10 ~ 12
 

h 迅速上升,之后随着时间增加基

本处于下降状态。
2. 4　 CO2 浓度变化情况

水体含有的 CO2 主要是来源于水体中水生

生物呼吸作用,底泥沉积物的有机质分解过程累

积,以及碳酸盐风化产生和外源土壤输入携带

等 [ 22] 。 水体中 CO2 会被水生植物光合作用消

耗,也会被溶解矿物质的化学反应消耗,但本次

试验在室内模拟反应器进行,无藻类及水生植

物,也无碳酸盐风化反应和外源土壤输入携带,
因此,本试验只考虑底泥沉积物的有机物分解和

CH4 氧化产生 CO2 的情况。 5 组反应器水体中

CO2 浓度、13 C-CO2 同位素随时间变化情况如图 6
所示。

与 CH4 浓度变化趋势不同的是,除 C0 组中

CO2 浓度呈缓慢下降以外,其余组别的波动趋势相

近。 由图 6 可知,CO2 浓度变化情况大致为在反应
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图 5　 水体中 CH4 浓度、13 C-CH4 同位素随时间变化情况

Fig. 5　 Changes
 

of
 

CH4
 Concentration

 

and
 13 C-CH4

 Isotope
 

in
 

Water
 

with
 

Time

图 6　 水体中 CO2 浓度、13 C-CO2 同位素随时间变化情况

Fig. 6　 Changes
 

of
 

CO2
 Concentration

 

and
 13 C-CO2

 Isotope
 

in
 

Water
 

with
 

Time

开始前 6
 

h 内处于平稳阶段,第 6 ~ 8
 

h 内其浓度有

小幅度上升趋势,到第 8 ~ 12
 

h
 

CO2 浓度处于缓慢

下降状态,12
 

h 以后有外源碳输入的组别其 CO2

浓度都大幅度上升。 而13 C-CO2 同位素在前 8
 

h 内

处于下降趋势,第 8 ~ 12
 

h 内迅速上升,之后随着

时间增加基本处于下降状态。
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3　 讨论
3. 1　 有机碳对 CH4 的影响

Shi 等[23] 研究中表明,产甲烷菌在低氧的环境

下活性和丰度都比较大,因此在最初 6
 

h 内加入底

泥样品和有机碳源后,由于水体中的 DO 较高,初始

反应阶段饱和氧环境使产甲烷菌的厌氧反应受到一

定影响。 产甲烷菌可以产生 CH4,但由于水体中 DO
浓度值较高,可能产甲烷菌活性并未达到较高水平,
且即使底泥中产甲烷菌产出 CH4,产生的 CH4 在高

DO 条件下会部分被氧化。 因饱和氧状态下 CH4 氧

化速率较低,只能氧化 CH4 产量的 40% ~ 60%[24] ,
所以前 6

 

h 各反应器中 CH4 浓度总体较低,但有一

定上升趋势。 有机碳源的输入会加剧缺氧环境,从
而导致 CH4 氧化速率降低[25] 。 C4 组初始有机碳质

量浓度最高(40
 

mg / L),在最初 2
 

h 内 CH4 浓度明

显高于其他有机碳浓度组。 由图 4 可知,这时氨态

氮明显增加,无机氮浓度明显影响了产甲烷菌的产

甲烷水平[26] ,此时13C-CH4 值反映出此时甲烷的氧

化速率也在上升,因此,在 2 ~ 6
 

h 内 C4 组 CH4 浓度

出现了一定的下降趋势,6
 

h
 

CH4 浓度值和其余组

别相差不大。
在随后 6 ~ 8

 

h 内,水体中外源输入的有机碳比

较充足,异养细菌分解有机物需要继续消耗水体中

DO,导致 DO 浓度下降,产甲烷菌生长阶段对甲烷

产生速率的影响远高于 DO 对 CH4 产生速率的影

响[24-27] ,产甲烷菌从饱和氧环境下的低活性逐渐转

变成高活性。 稳定碳同位素13C-CH4 值显示,此时

甲烷氧化速率低,产甲烷速率高于 CH4 氧化速率,
因此各反应器中 CH4 浓度在此阶段出现了陡增趋

势。 此外,CH4 浓度出现陡增还有可能是因为输入

碳源后产甲烷菌在前 6
 

h 正处于适应阶段,由于产

甲烷菌活性受 C、N、P 比值影响明显[28] ,在 6 ~ 8
 

h
水体中好氧自养型微生物发生了硝化反应将氨氮转

换成 NO-
2 -N 后再氧化为 NO-

3 -N,水体中的氨氮浓度

明显下降,NO-
3 -N 增多,无机氮总量明显增多,碳氮

比(C / N)值有所下降,产甲烷菌活性增强。 此阶段

水体内好氧自养型微生物将氨氮转化为 NO-
3 -N,水

体内 NH+
4 -N 被消耗到几乎不存在,水体中 DO 浓度

下降。
在 8

 

h 后,随着输入的有机碳源被消耗,CH4 的

产生速率也逐渐降低,13C-CH4 值明显上升,CH4 氧

化速率加快,总体上 CH4 氧化速率高于 CH4 生成速

率[29] ,因此,在 8 ~ 12
 

h 内 CH4 浓度出现急速下降

趋势。 因水体中 DO 浓度下降较快,CH4 氧化速率

下降,但略高于 CH4 的生成速率,所以 CH4 浓度在

12 ~ 24
 

h 内呈缓慢下降趋势。 经过 24
 

h 后,水体中

DO 浓度持续被消耗,低氧状态的甲烷氧化菌的活

性受到抑制[30] ,13C-CH4 呈下降趋势,CH4 的氧化速

率明显下降。 在低氧环境下,CH4 的活性和丰度都

比较大[26] ,CH4 产生速率总体略高于它的氧化速

率,因此水体中 CH4 浓度开始呈缓慢上升的趋势,
此时底泥沉积物中原始的氨氮开始释放出来,并且

部分有机氮分解生成 NH+
4 ,水体 NH+

4 浓度增加。 到

第 36
 

h 后,CH4 的生成速率与氧化速率基本相同,
处于微弱反应阶段,水体中 CH4 浓度变化不明显,
呈稳定趋势。

姜欢欢等[31] 采集了黄河口潮滩湿地表层土壤

样品进行了室内培养试验,结果表明,有机物输入在

一定程度上促进了 CH4 产生潜力。 本试验总体上,
加入外源有机碳的 C1、C2、C3、C4 组水体中的 CH4

浓度在任何时刻都高于未加外源有机碳的 C0 组。
在反应开始的前 2

 

h 内,输入外源有机碳的浓度越

高,CH4 产生的速率越高。 但 2
 

h 后 C1(10
 

mg / L)
组在反应最剧烈阶段(2 ~ 8

 

h),其 CH4 浓度明显高

于其他组别,由此说明外源碳输入并不是浓度越高

对 CH4 浓度影响越明显。 产甲烷菌的活性会受到

C / N 值影响,并且产甲烷菌对无机营养盐的缺乏十

分敏感[32-33] ,外源有机碳的输入影响了水体环境和

底泥沉积物中 C / N 值及无机营养盐环境,且输入外

源碳浓度越高这种影响越明显,因此,可以认为 C1

组(10
 

mg / L)是最适合菌种生长的条件,该条件下

产甲烷菌产 CH4 速率最快。 试验进行第 36
 

h 后,5
组的 CH4 浓度变化都趋于稳定,由此说明,外源碳

的输入对 CH4 产汇核心影响反应阶段发生在前 36
 

h,且产甲烷菌在前 8
 

h 的活性较高反应较强。 对比

同一时刻不同浓度组别之间可以发现,12
 

h 后 C3、
C4 组中 CH4 浓度都要高于 C1、C2 组,其平均值 C3

组(0. 030
 

μmol / L)、C4 组(0. 031
 

μmol / L) 与 C1 组

(0. 030
 

μmol / L ) 浓 度 差 别 不 大, 但 高 于 C2 组

(0. 026
 

μmol / L)和 C0 组(0. 021
 

μmol / L),由此说

明除了 C1 组浓度碳源输入更适合前期产甲烷菌产

CH4 外,更高浓度的外源碳浓度输入在总体上更能
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使水体的 CH4 浓度上升,外源碳输入浓度越高对水

体 DO 环境影响更显著。
3. 2　 有机碳对 CO2 的影响

自养型 NAMO 细菌以 CH4 为能量源,将 CH4 氧

化成 CO2,NO-
2 -N 还原成 N2 并获得能量[34] 。 外源

有机碳输入会影响底泥各功能菌活性,在反应开始

前 2
 

h 内 CO2 浓度出现小幅度上升后到 6
 

h 时保持

稳定状态或者小幅度波动,在短时间内能促进水体

有机物分解产生一部分 CO2
[35] ,并且也有水体中产

甲烷菌产生的少量 CH4 被氧化为 CO2,CO2 浓度有

一定增加,同时,13C-CO2 浓度氧化速率升高。 此

时,CO2 和 CH4 的变化基本都比较稳定,底泥中微

生物在前 6
 

h 还处于适应期,其活性并未达到较高

水平。
反应进行到 6 ~ 8

 

h,CO2 浓度出现了与 CH4 浓

度相同的上升变化趋势,这说明在此阶段底泥中的

微生物逐渐恢复活性,异养微生物在第 8
 

h 分解有

机物的能力明显增强,水体内释放出更多 CO2,
13C-CO2 浓度氧化速率急剧升高,此时水体中 DO 浓

度较高,好氧自养型硝化细菌将氨氮转换为 NO-
2 -N

后再氧化为 NO-
3 -N[36] ,由图 4 可知,水体中氨氮浓

度出现明显下降,NO-
3 -N 浓度增多,无机氮含量明

显增加。
因外源输入有机碳在前 8

 

h 内被大量消耗,在
8 ~ 12

 

h 内,水体中氨氮被氧化为 NO-
3 -N,水体中

NO-
3 -N 浓度急剧升高,氨氮浓度消耗至几乎不存

在,此阶段无机氮含量保持稳定,此时水体中 DO 浓

度下降,有机好氧分解速率减慢,13C-CO2 浓度氧化

速率降低,CO2 浓度出现下降趋势。 在 12
 

h 后,外
源输入的有机碳被大量消耗,此时 CO2 主要来源为

微生物呼吸作用和极少部分有机质分解,以及 CH4

氧化为 CO2
[37] ,甲烷处于快速氧化阶段,13C-CO2 浓

度氧化速率升高,CO2 浓度从而持续上升。 但 C0 组

CO2 浓度持续下降,这可能是由于没有外源有机碳

输入,微生物呼吸作用较弱,产生 CO2 浓度较少。
且在 12 ~ 24

 

h
 

C1 组的 CO2 浓度出现略微下降,这是

因为 C1 组外源输入有机碳浓度较低,水体中微生物

消耗有机碳较少,产生 CO2 浓度较低。 水体中微生

物的呼吸作用和 CH4 的氧化反应都使得 DO 浓度持

续下降,水体环境逐渐变成厌氧环境,从图 4 无机氮

浓度的变化来看,直到 36
 

h 后,反应已经显然进入

了反硝化阶段,NO-
2 -N 和氨氮浓度逐渐上升,且此

时 CH4 浓度较高,自养型细菌 NAMO 细菌以 CH4 为

能量源,将 CH4 氧化成 CO2,13C-CO2 浓度氧化速率

升高,从而使 CO2 浓度持续上升[38-39] 。
贺云龙等[35]的试验结果表明,微生物对外界环

境有着敏感的变化,在增加降水阶段添加葡萄糖促

进了土壤 CO2 累积释放量的显著增加[40-41] 。 本试

验外源有机碳输入的 C1、C2、C3、C4 组别水体 CO2

浓度在 8
 

h 后都远高于未输入有机碳的 C0 组,这说

明外源碳输入会促进水体内微生物进行呼吸作用分

解有机质,产生更多的 CO2,从而极大地提高了水体

中 CO2 浓度。 此外,C1 组(10
 

mg / L)的 CO2 浓度在

第 2 ~ 8
 

h 反应强烈阶段,基本都高于其他组别,这
与 CH4 浓度变化情况相同,并且在第 6 ~ 8

 

h 内 CO2

浓度增长速率远高于其余组别,这说明,外源有机碳

输入并不是浓度越高对 CO2 浓度影响越明显。 结

合 CH4 和 CO2 浓度变化分析,本试验认为 C1 组

(10
 

mg / L)碳源输入是最适合菌种生长及微生物的

各类反应的条件。 在第 36
 

h 后,水体输入外源有机

碳被大量消耗,进入到了反硝化阶段,自养型细菌不

断将 CH4 氧化成 CO2,CO2 浓度持续升高。
4　 结论

(1)不同有机碳浓度的输入对 CH4 释放影响随

时间变化趋势接近;但 CO2 与 CH4 浓度变化趋势有

一定不同,除 C0 组中 CO2 浓度呈缓慢下降外,其他

组别的波动趋势总体呈上升趋势。 外源有机碳输入

会促进底泥沉积物中 CH4 产生,使水体中 CH4 浓度

升高,同时也会加快底泥沉积物生物化学作用,消耗

水体 DO 浓度从而使 DO 值下降,降低了 CH4 的氧

化速率使 CH4 浓度上升。
(2)C1 组( 10

 

mg / L) 碳源输入条件下对水体

CH4 的产汇影响最为明显,产甲烷菌产 CH4 速率最

高;外源有机碳输入会使水体中微生物呼吸作用更

明显,也会使有机质分解产生 CO2 使其浓度升高;
C1 组(10

 

mg / L)碳源输入对 CH4、CO2 的产汇影响

明显,因此,本试验认为 C1 组(10
 

mg / L)碳源输入

是最适合菌种生长的浓度。
(3)输入有机碳源总体上使水体中 CH4、CO2 浓

度在前期出现明显上升。 在输入不同浓度有机碳源

后 2
 

h 内,输入有机碳源浓度越高产生 CH4 的速率

越高,但 2
 

h 后该影响不明显;产甲烷菌在反应前
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6
 

h 处于适应阶段,在第 6 ~ 8
 

h
 

CH4 浓度迅速升高

最高并达到峰值,其碳素释放集中发生在前 8
 

h。
(4)对于水体碳源温室气体的分析,影响 CH4

和 CO2 的产汇因素较多,如不同菌落在不同浓度营

养物质输入情况下的竞争优劣势不同,功能菌产能

有差异性等,本试验中并未将其做细致分析,为了更

准确地反映长江流域重庆市郭家沱段底泥与碳源温

室气体的产汇关系,可对底泥微生物活性、群落结构

和丰度及特性做进一步分析。
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区= 6 ∶ 3 ∶ 1 时,可以确保 TN 质量浓度<11
 

mg / L,
TP 质量浓度<0. 5

 

mg / L。
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