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基金项目： 国家重点基础研究发展计划项目（Ｎｏ．２０１２ＣＢ４１７００４）；国家自然科学基金（Ｎｏ．４１１７３１１８，４１０６１０３７）；鄱阳湖湿地与流域研究教育部

重点实验室（江西师范大学）主任开放基金资助项目（Ｎｏ．ＺＫ２０１３００７）
Ｓｕｐｐｏｒｔｅｄ ｂｙ ｔｈｅ Ｎａｔｉｏｎａｌ Ｂａｓｉｃ Ｒｅｓｅａｒｃｈ Ｐｒｏｇｒａｍ ｏｆ Ｃｈｉｎａ（Ｎｏ．２０１２ＣＢ４１７００４），ｔｈｅ Ｎａｔｉｏｎａｌ Ｎａｔｕｒａｌ Ｓｃｉｅｎｃｅ Ｆｏｕｎｄａｔｉｏｎ ｏｆ Ｃｈｉｎａ（Ｎｏ．４１１７３１１８，
４１０６１０３７）ａｎｄ ｔｈｅ Ｏｐｅｎｉｎｇ Ｆｕｎｄ ｏｆ Ｋｅｙ Ｌａｂｏｒａｔｏｒｙ ｏｆ Ｐｏｙａｎｇ Ｌａｋｅ Ｗｅｔｌａｎｄ ａｎｄ Ｗａｔｅｒｓｈｅｄ Ｒｅｓｅａｒｃｈ（Ｊｉａｎｇｘｉ Ｎｏｒｍａｌ Ｕｎｉｖｅｒｓｉｔｙ）， Ｍｉｎｉｓｔｒｙ ｏｆ Ｅｄｕｃａｔｉｏｎ
（Ｎｏ．ＺＫ２０１３００７）
作者简介： 刘凯（１９８８—），男，Ｅ⁃ｍａｉｌ：ｌｉｕｋａｉ０７９１＠ １６３．ｃｏｍ； ∗通讯作者（责任作者）， Ｅ⁃ｍａｉｌ： ｗａｎｇｓｒ＠ ｃｒａｅｓ．ｏｒｇ．ｃｎ
Ｂｉｏｇｒａｐｈｙ： ＬＩＵ Ｋａｉ （１９８８—）， ｍａｌｅ， Ｅ⁃ｍａｉｌ：ｌｉｕｋａｉ０７９１＠ １６３．ｃｏｍ； ∗Ｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇ ａｕｔｈｏｒ， Ｅ⁃ｍａｉｌ： ｗａｎｇｓｒ＠ ｃｒａｅｓ．ｏｒｇ．ｃｎ

ＤＯＩ：１０．１３６７１ ／ ｊ．ｈｊｋｘｘｂ．２０１４．１０４９
刘凯，倪兆奎，王圣瑞，等．２０１５．鄱阳湖沉积物有机磷累积特征及其与流域发展间的响应关系［Ｊ］ ．环境科学学报，３５（５）：１２９２⁃１３０１
Ｌｉｕ Ｋ， Ｎｉ Ｚ Ｋ， Ｗａｎｇ Ｓ Ｒ， ｅｔ ａｌ． ２０１５． Ａｃｃｕｍｕｌａｔｉｏｎ ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ ｏｆ ｏｒｇａｎｉｃ ｐｈｏｓｐｈｏｒｕｓ ｉｎ ｓｅｄｉｍｅｎｔｓ ｏｆ Ｐｏｙａｎｇ Ｌａｋｅ ａｎｄ ｉｔｓ ｒｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐ ｗｉｔｈ
ｗａｔｅｒｓｈｅｄ ｄｅｖｅｌｏｐｍｅｎｔ［Ｊ］ ．Ａｃｔａ Ｓｃｉｅｎｔｉａｅ Ｃｉｒｃｕｍｓｔａｎｔｉａｅ，３５（５）：１２９２⁃１３０１

鄱阳湖沉积物有机磷累积特征及其与流域发展间的
响应关系
刘凯１，２，３，倪兆奎２，３，王圣瑞２，３，∗，倪才英１

１． 江西师范大学地理与环境学院，鄱阳湖流域与湿地教育部重点实验室，南昌 ３３００２２
２． 中国环境科学研究院，环境基准与风险评估国家重点实验室，北京 １０００１２
３． 中国环境科学研究院 湖泊生态创新基地，国家环境保护湖泊污染控制实验室，北京 １０００１２
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摘要：选取了鄱阳湖 ４ 个柱状沉积物，应用改进的 Ｈｅｄｌｅｙ 磷形态连续提取法和有机磷（ＯＰ）酶水解技术，研究了其 ＯＰ 累积特征、生物有效性变

化及其与流域发展间的响应关系．结果表明：①自 １９７２ 年以来，鄱阳湖沉积物 ＯＰ 含量呈持续增长趋势，其中南部湖区和“五河”尾闾区较北部

和中部湖区增长趋势明显；不同阶段沉积物 ＯＰ 中 Ｈ２Ｏ⁃Ｐ ｏ和 ＨＣｌ⁃Ｐ ｏ含量呈先下降，而近十年又有所增加趋势；ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ含量则呈持续增

长趋势，即鄱阳湖沉积物 ＯＰ 增加主要是由于 ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ的增加所致．②鄱阳湖沉积物各形态 ＯＰ 组成各异，其中 Ｈ２Ｏ⁃Ｐ ｏ含量较低，以类植

酸磷为主，生物有效性较低；ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ含量较高，以活性单酯磷为主，生物有效性较高．鄱阳湖沉积物 ＯＰ 增加主要来源于活性单酯磷，其
生物有效性也呈增长趋势，二酯磷和类植酸磷则在 １９７２—２００２ 年间为下降趋势，２００２ 年以来有所增加．③鄱阳湖沉积物 ＯＰ，特别是 ＮａＯＨ⁃
ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ的累积主要受流域农业面源污染影响，其中沉积物 ＯＰ 和 ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ含量与流域单位面积磷肥施用量显著正相关，表明流域农业

面源污染是导致鄱阳湖沉积物 ＯＰ 含量增加的重要原因之一．
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１　 引言（Ｉｎｔｒｏｄｕｃｔｉｏｎ）

富营养化是我国湖泊目前面临的主要环境问

题之一，其中沉积物磷释放被认为是引起浅水湖泊

富营养化的重要因素（赵永宏等，２０１０；尹大强等，
１９９４）．有机磷（ＯＰ）是沉积物磷的重要组成部分，含
量可占到总磷（ＴＰ）的 ２０％ ～ ８０％（扈传昱和潘建

明，２００１；夏学惠等，２００２）， 其对湖泊富营养化的潜

在影响不可忽视；同时，沉积物 ＯＰ 在水解酶作用下

可发生形态转化和再迁移，释放出正磷酸盐供藻类

生长而成为生物有效性磷（宋炜等，２００７；Ｗｏｒｓｆｏｌｄ
ｅｔ ａｌ．，２００８；蒋增杰等，２００８）．沉积物是磷的重要储

存库，记录了湖泊气候与环境等的变迁信息（ Ｓｏｎｇ
ｅｔ ａｌ．，２００６），通过湖泊沉积物 ＯＰ 累积特征的研究，
可以获得流域自然环境变化和人类活动等的综合

信息，有助于判断流域发展对湖泊富营养化的影响

（Ｑｉｎ，２００９）．因此，研究沉积物 ＯＰ 累积特征对理解

湖泊系统磷生物地球化学循环和控制湖泊富营养

化具有重要意义．
鄱阳湖是中国第一大淡水湖，属于过水性通江

湖泊，其对长江下游地区有重要影响，并且是重要

的候鸟保护区，其富营养化状况备受关注．王毛兰等

（２００８）通过测定鄱阳湖区水体总磷浓度发现其平

均含量为（０．０６７±０．０４２） ｍｇ·Ｌ－１， 已具备富营养化

条件；向速林和周文斌（２０１０）对鄱阳湖沉积物进行

了磷形态测定，发现鄱阳湖各监测点沉积物 ＯＰ 含

量占 ＴＰ 含量的 １０．０１％ ～ １８．３２％，并且呈逐年递增

的趋势．鄱阳湖流域是我国重要的农业产区，随着人

口的稳步增长及可利用土地的减少， 流域内的农业

生产活动得到了加强，过量化肥农药的使用，致使

大量磷未被作物充分利用而随径流汇入鄱阳湖，造
成鄱阳湖农业面源污染日趋严重（向速林等，２０１１）．

本文通过改进的 Ｈｅｄｌｅｙ（１９８２）连续提取法和

酶水解技术，分析了鄱阳湖不同深度柱状沉积物 ＯＰ
形态及生物有效性特征，结合沉积物放射性同位

素１３７Ｃｓ 和２１０Ｐｂ 测年数据，研究了鄱阳湖沉积物现代

沉积过程中各形态 ＯＰ 及其生物有效性的历史变化

趋势，探讨了鄱阳湖沉积物 ＯＰ 累积特征与流域发

展间的关系，以期为鄱阳湖保护提供数据支撑．

２　 材料与方法（Ｍａｔｅｒｉａｌｓ ａｎｄ ｍｅｔｈｏｄｓ）

２．１　 样品采集

鄱阳湖是我国最大的淡水湖泊，位于江西省北

部、长江中下游南岸，赣江、抚河、信江、饶河和修河

等“五河”从南、东、西三面汇入鄱阳湖，北与长江连

通，属过水性、吞吐型湖泊（葛刚等，２０１０）．湖体以松

门山为界，北部狭长，南部宽广．受流域内农业面源、
工业污染源和城镇生活污染负荷增加等影响，近年

来鄱阳湖水质总体呈下降趋势，呈现出南部污染较

重北部较轻的格局（王圣瑞等，２０１３）．根据其水污染

特征，于 ２０１２ 年 ５ 月现场用柱状采样器，分别采集

北部湖区（ Ｓ１）、中部湖区（ Ｓ２）、南部湖区（ Ｓ３）和

“五河”尾闾区（Ｓ４）４ 个沉积物柱状样品，采集沉积

物深度 ３０ ｃｍ，以 ５ ｃｍ 间隔分层，每一层样品混合

均匀后放入密封袋中，用冰盒存放带回实验室，经
过冷冻干燥，过 １００ 目筛，备用．具体采样点位置见

图 １．

图 １　 鄱阳湖采样位点示意

Ｆｉｇ．１　 Ｍａｐ ｏｆ ｔｈｅ ｓａｍｐｌｉｎｇ ｓｉｔｅｓ ｏｆ Ｐｏｙａｎｇ Ｌａｋｅ
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２．２　 实验分析方法

２．２．１　 有机磷形态分析　 为了更好地配合 ＯＰ 酶水

解方法，鄱阳湖沉积物 ＯＰ 形态分级采用 Ｈｅｄｌｅｙ 连

续提取法并进行了改进，将沉积物 ＯＰ 分为 Ｈ２Ｏ 提

取有机磷（Ｈ２ Ｏ⁃Ｐ ｏ）、ＨＣｌ 提取有机磷（ＨＣｌ⁃Ｐ ｏ ）和

ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ 提取有机磷 （ ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ ） ．其中

Ｈ２Ｏ⁃Ｐ ｏ占 ＴＰ 比例虽小，但其是最易迁移转化的有

机磷形态，是湖泊內源磷的重要来源，因此实验中

增加了水提取沉积物 ＯＰ 的步骤． ＨＣｌ⁃Ｐ ｏ主要是为

了除去沉积物中大量存在的铁（Ｆｅ）、锰（Ｍｎ）、钙
（Ｃａ）等金属离子，避免对后续 ＯＰ 提取及酶水解过

程的影响（Ｔｕｒｎｅｒ ｅｔ ａｌ．，２００５）． ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ主要

为铁铝磷，是受人类活动影响最为活跃的磷形态，
能够很好地反映流域内人类的活动状况，因此对沉

积物 ＯＰ 进行 ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ 提取．
具体分级提取步骤为：首先是 Ｈ２Ｏ⁃Ｐ ｏ，取 ６ ｇ 沉

积物置于 １００ ｍＬ 离心管中，加入 ６０ ｍＬ 超纯水，振
荡 １６ ｈ（２５５ ｒ·ｍｉｎ－１），８０００ ｒ·ｍｉｎ－１下离心 １０ ｍｉｎ，
获取提取液， 用 ０．４５μｍ 混纤膜过滤后用钼锑抗比

色法测定上清液 ＴＰ 与无机磷 （ ＩＰ） 含量，差值即

为Ｈ２Ｏ⁃Ｐ ｏ ．
第二步是 ＨＣｌ⁃Ｐ ｏ， Ｈ２Ｏ 提取后残渣在 ５５ ℃下

烘干后，加入 ６０ ｍＬ ０．５ ｍｏｌ·Ｌ－１ ＨＣｌ 溶液，振荡 １６ｈ
（２５５ ｒ·ｍｉｎ－１）后离心 １０ ｍｉｎ（８０００ ｒ·ｍｉｎ－１），获取提

取液，过滤后用磷钼蓝比色法（Ｍｕｒｐｈｙ ａｎｄ Ｒｉｌｅｙ，
１９６２）测定上清液 ＴＰ 与 ＩＰ 含量，差值即为 ＨＣｌ⁃Ｐ ｏ ．

第三步是 ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ，ＨＣｌ 提取后的残渣

５５ ℃ 烘干后加入 ６０ ｍＬ ０． ２５ ｍｏｌ·Ｌ－１ ＮａＯＨ⁃２５
ｍｍｏｌ·Ｌ－１ ＥＤＴＡ（Ｚｈａｎｇ ｅｔ ａｌ．，２００９），振荡 １６ ｈ（２５５
ｒ·ｍｉｎ－１）、离心 １０ ｍｉｎ（８０００ ｒ·ｍｉｎ－１），获取提取液，
过滤后用磷钼蓝比色法测定上清液 ＴＰ 与 ＩＰ 含量，
差值即为 ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ ．
２．２．２　 有机磷酶水解分析　 鄱阳湖沉积物 ＯＰ 酶水

解分别在 Ｈ２Ｏ⁃Ｐ ｏ 和 ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ 上清液中加入

碱性磷酸酶（ＡＰａｓｅ）、磷酸二酯酶（ＰＤＥａｓｅ）和植酸

酶（ｐｈｙｔａｓｅ）组合成的不同类型酶溶液．不同类型酶

溶液水解 ＯＰ 条件和可水解 ＯＰ 类型存在差异，
ＡＰａｓｅ 溶液和 ＡＰａｓｅ＋ＰＤＥａｓｅ 溶液用 Ｔｒｉｓ⁃ＨＣｌ ９．０ 做

缓冲液，在 ３７ ℃下水解 ＯＰ，水解 ＯＰ 类型分别为单

酯有机磷和单酯有机磷 ＋ 二酯有机磷； ＡＰａｓｅ ＋
ＰＤＥａｓｅ＋ｐｈｙｔａｓｅ 溶液则用 Ｔｒｉｓ⁃ＨＣｌ ７．０ 做缓冲液，水
解温度同样为 ３７ ℃，目标水解有机磷为单酯有机磷

＋二酯有机磷＋类植酸有机磷．

取 ５ ｍＬ 提取液，分别加入 ０．４４ ｍＬ 的不同类型

酶溶液，加入 ０． ５ ｍＬ ０． ４ ｍｏｌ·Ｌ－１ 的 ＭｇＣｌ２ 溶液

（Ｆｅｕｉｌｌａｄｅ ａｎｄ Ｄｏｒｉｏｚ，１９９２），０．０５ ｍＬ ０．６８ ｍｏｌ·Ｌ 的

柠檬酸钠溶液（ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ 不需加），于 ３７ ℃
（加 ｐｈｙｔａｓｅ 溶液培养的为 ５５ ℃）条件下培养 １６ｈ
（Ｔｕｒｎｅｒ ｅｔ ａｌ．，２００２），取出后加入 １ ｍＬ ２０％的 ＳＤＳ
溶液定容至 １０ ｍＬ，用磷钼蓝比色法测定正磷酸

盐量．
２．２．３　 金属元素测定 　 沉积物样品采用硝酸微波

消解前处理， 然后采用美国 Ａｇｉｌｅｎｔ 公司生产的电

感耦合等离子体发射光谱仪（ ＩＣＰ⁃ＯＥＳ）测定其 Ｆｅ、
铝（Ａｌ）、Ｃａ 元素含量．
２．２．４　 有机质（ＯＭ）测定 　 采用重铬酸钾⁃硫酸外

加热法测定（王圣瑞等，２０１２）．

３　 结果与分析（Ｒｅｓｕｌｔｓ ａｎｄ ａｎａｌｙｓｉｓ）

３．１　 鄱阳湖沉积物各形态 ＯＰ 累积特征

沉积物记录了湖泊历史演变信息，基于湖泊沉

积记录的连续性，可提取流域环境变化信息．叶崇开

等（１９９１）应用放射性同位素１３７Ｃｓ 和２１０Ｐｂ 测年法，
得出鄱阳湖沉积物平均沉积速率为 ０．２１ ｃｍ·ａ－１ ．不
同湖区沉积速率受水文、地理及地貌影响而呈现较

大差异，其中北部湖区（Ｓ１）沉积速率为 ０．７ ｃｍ·ａ－１，
中部湖区（Ｓ２）沉积速率为 ０．３２ ｃｍ·ａ－１，南部湖区

（Ｓ３）沉积速率为 ０．１９ ｃｍ·ａ－１， “五河”尾闾区（Ｓ４）
沉积速率为 ０．４１ ｃｍ·ａ－１ ． 根据各湖区沉积物的沉积

速率及其 ＯＰ 形态和生物有效性的垂向分布状况，
可获取鄱阳湖沉积物 ＯＰ 形态及生物有效性历史变

化特征．
鄱阳湖沉积物不同形态 ＯＰ 累积特征如图 ２ 所

示．整体分析可见， 鄱阳湖沉积物各形态 ＯＰ 含量差

异明显，其含量大小次序为 ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ ＞ ＨＣｌ⁃
Ｐ ｏ＞Ｈ２ Ｏ⁃Ｐ ｏ ．其中 ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ 是鄱阳湖沉积物

ＯＰ 的主要组成部分，占总有机磷（ＴＯＰ）的 ７７．７％ ～
８５．０％；ＨＣｌ⁃Ｐ ｏ次之，占到了 １４．３％ ～２１．２％； Ｈ２Ｏ⁃Ｐ ｏ

含量最小，仅占 ＴＯＰ 的 ０．７％～１．１％．
鄱阳湖沉积物各形态 ＯＰ 垂向分布特征规律明

显．从 ２０ 世纪 ７０ 年代以来，鄱阳湖沉积物总有机磷

（ＴＯＰ）平均含量呈现增加趋势，其含量由 ２０ 世纪

７０ 年代的 ２４． ８ ｍｇ·ｋｇ－１ 增加为 ２０１２ 年的 ３３． ２
ｍｇ·ｋｇ－１ ．沉积物 ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ的含量同样表现出

增长趋势，由 ２０ 世纪 ７０ 年代的 １９．３ ｍｇ·ｋｇ－１增长为

目前的 ２８．２ ｍｇ·ｋｇ－１ ． Ｈ２Ｏ⁃Ｐ ｏ和 ＨＣｌ⁃Ｐ ｏ含量较小，
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平均含量分别为 ０．２３ ｍｇ·ｋｇ－１和 ４．８４ ｍｇ·ｋｇ－１ ． ２００２
后的含量较 １９７２—２００２ 年显著降低，主要是由于

２００２ 年以来长江流域气候条件的改变及水利工程

修建等导致鄱阳湖与长江间江湖关系发生了变化，

致使沉积物中较易迁移的 ＯＰ 释放，使得 ２００２ 年以

来鄱阳湖沉积物 Ｈ２Ｏ⁃Ｐ ｏ和 ＨＣｌ⁃Ｐ ｏ较 １９７２—２００２ 年

显著降低．

图 ２　 鄱阳湖沉积物 ＯＰ 形态历史分布特征

Ｆｉｇ．２　 Ｈｉｓｔｏｒｉｃａｌ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ ｏｆ ＯＰ ｉｎ ｓｅｄｉｍｅｎｔｓ ｏｆ Ｐｏｙａｎｇ Ｌａｋｅ

　 　 不同湖区沉积物 ＴＯＰ 的累积特征具有明显差

异（图 ３），其中中部湖区沉积物 ＴＯＰ 平均含量最

低，为 １４． ２ ｍｇ·ｋｇ－１；“五河” 尾闾区最高，平均为

８２􀆰 ０ ｍｇ·ｋｇ－１ ．各湖区不同形态 ＯＰ 含量次序均表现

为 ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ＞ ＨＣｌ⁃Ｐ ｏ＞Ｈ２Ｏ⁃Ｐ ｏ ．
北部湖区和中部湖区沉积物 ＴＯＰ 含量的历史

变化较小，从 １９７２ 年到 ２０１２ 年，北部湖区沉积物

ＯＰ 含量为 ４１．４ ～ ４６．５ ｍｇ·ｋｇ－１，中部湖区为 １０􀆰 ９ ～
１６．１ ｍｇ·ｋｇ－１ ．南部湖区和“五河”尾闾区沉积物 ＯＰ
含量则在时间序列上呈明显的增长趋势，南部湖区

沉积物 ＯＰ 含量从 ２０ 世纪 ７０ 年代的 ２９．１ ｍｇ·ｋｇ－１

增加为 ２０１２ 年的 ４０．０ ｍｇ·ｋｇ－１，增长了 ３７％；“五
河”尾闾区沉积物 ＯＰ 含量由 ３８．７ ｍｇ·ｋｇ－１增加为

２０１２ 年的 １２４．９ ｍｇ·ｋｇ－１，增长了 ２２３％．

５９２１



环　 　 境　 　 科　 　 学　 　 学　 　 报 ３５ 卷

图 ３　 鄱阳湖不同湖区沉积物 ＯＰ 形态历史分布特征

Ｆｉｇ．３　 Ｈｉｓｔｏｒｉｃａｌ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ ｏｆ ＯＰ ｉｎ ｓｅｄｉｍｅｎｔｓ ｏｆ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｐａｒｔｓ ｏｆ Ｐｏｙａｎｇ Ｌａｋｅ

３．２　 鄱阳湖沉积物 ＯＰ 生物有效性历史变化特征

３．２．１　 Ｈ２Ｏ⁃Ｐ ｏ生物有效性历史变化 　 鄱阳湖柱状

沉积物 Ｈ２Ｏ⁃Ｐ ｏ在不同磷酸酯酶及其组合作用下释

放出的正磷酸盐含量历史变化如图 ４ 所示．在碱性

磷酸酶（ＡＰａｓｅ）作用下，鄱阳湖沉积物水提取液被

水解出的正磷酸盐平均含量为 ０．０４６ ｍｇ·ｋｇ－１；当碱

性磷酸酶与磷酸二酯酶（ＰＤＥａｓｅ）共同作用时，ＯＰ
释放量均有所增高，其释放的平均含量为 ０􀆰 １１５
ｍｇ·ｋｇ－１；当碱性磷酸酶、 磷酸二酯酶和植酸酶

（Ｐｈｙｔａｓｅ）联合作用时，沉积物 Ｈ２Ｏ⁃Ｐ ｏ 被水解出了

０．２８２ ｍｇ·ｋｇ－１的正磷酸盐．
由于沉积物 Ｈ２Ｏ⁃Ｐ ｏ含量较少，Ａｐａｓｅ 与 Ａｐａｓｅ＋

ＰＤＥａｓｅ 作用下释放的正磷酸盐历史变化特征不明

确．Ａｐａｓｅ＋ＰＤＥａｓｅ＋Ｐｈｙｔａｓｅ 作用下的释放量相对较

多，其历史变化特征较明显，具体表现为 １９７２—
２００２ 时间段沉积物 ＯＰ 释放量不断降低，而近十年

来有所上升．

图 ４　 鄱阳湖沉积物 Ｈ２Ｏ⁃Ｐｏ在磷酸酯酶作用下水解特征

Ｆｉｇ．４　 Ｅｎｚｙｍａｔｉｃ ｈｙｄｒｏｌｙｓｉｓ ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ ｏｆ Ｈ２Ｏ⁃Ｐ ｏ ｉｎ ｓｅｄｉｍｅｎｔｓ ｏｆ Ｐｏｙａｎｇ Ｌａｋｅ
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　 　 根据磷酸酯酶水解 ＯＰ 的特异性，可将 Ｈ２Ｏ⁃Ｐ ｏ

分为活性单酯磷、二酯磷和类植酸磷，而将未被实

验中所用的酶水解释放的 ＯＰ 称为 “未知 ＯＰ ”
（Ｆｅｕｉｌｌａｄｅ ａｎｄ Ｄｏｒｉｏｚ，１９９２； Ｈｅ ｅｔ ａｌ．，２００４）．鄱阳湖

沉积物 Ｈ２ Ｏ⁃Ｐ ｏ 中活性单酯磷平均含量为 ０． ０４６
ｍｇ·ｋｇ－１，二酯磷平均含量为 ０．０６８ ｍｇ·ｋｇ－１，类植酸

磷平均含量为 ０．１６７ ｍｇ·ｋｇ－１，未知 ＯＰ 平均含量为

０．１８１ ｍｇ·ｋｇ－１（图 ５）．除活性单酯磷的历史变化特

征呈上升趋势外，二酯磷、类植酸磷和未知 ＯＰ 含量

的历史变化特征俱为从 １９７２ 年至 ２００２ 年不断下

降，２００２ 年后有所增加的趋势．

图 ５　 鄱阳湖沉积物 Ｈ２Ｏ⁃Ｐｏ组分历史分布特征

Ｆｉｇ．５　 Ｈｉｓｔｏｒｉｃａｌ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ ｏｆ Ｈ２Ｏ⁃Ｐ ｏ ｃｏｎｓｔｉｔｕｅｎｔ ｉｎ ｓｅｄｉｍｅｎｔｓ ｏｆ Ｐｏｙａｎｇ Ｌａｋｅ

３．２．２　 ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ生物有效性历史变化　 鄱阳

湖不同历史阶段沉积物的 ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ酶水解释

放特征如图 ６ 所示．与 Ｈ２Ｏ⁃Ｐ ｏ酶水解释放量相比，
ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ酶水解释放的正磷酸盐量较大，并
且历史变化规律更为明显．其中 ＡＰａｓｅ 单独使用时

水解释放了 ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ 中 ３５． １％ ～ ７３． ４％ 的

ＯＰ，含量范围为 ６．０ ～ ２１．１ ｍｇ·ｋｇ－１； ＡＰａｓｅ＋ＰＤＥａｓｅ
组合时可水解 １２．６ ～ ２７．５ ｍｇ·ｋｇ－１的 ＯＰ，占 ＮａＯＨ⁃
ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ含量的 ６９． ９％ ～ ９２． ５％；当 ＡＰａｓｅ、ＰＤＥａｓｅ
和 Ｐｈｙｔａｓｅ ３ 种酶共同作用时，可水解 ２８． ６ ～ ３９􀆰 ５

ｍｇ·ｋｇ－１的 ＯＰ，占 ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ 含量的 ６４． ３％ ～
９７．３％．

从 １９７２ 年到 ２０１２ 年，鄱阳湖沉积物 ＮａＯＨ⁃
ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ各酶水解释放的正磷酸盐均不断增加，但
增加速率有所差异． ＡＰａｓｅ 与 ＡＰａｓｅ ＋ＰＤＥａｓｅ 水解

ＯＰ 在 １９７２～１９９２ 年间，沉积物 ＯＰ 释放量呈缓慢递

增趋势，总体差异较小．在 １９９２～２００２ 年，沉积物 ＯＰ
释放量快速增加．２００２ 年至 ２０１２ 年，沉积物 ＯＰ 释

放量增长趋势变缓． ＡＰａｓｅ ＋ＰＤＥａｓｅ ＋ Ｐｈｙｔａｓｅ 水解

ＯＰ 释放量则较匀速增长．

图 ６　 鄱阳湖沉积物 ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐｏ在磷酸酯酶作用下水解特征

Ｆｉｇ．６　 Ｅｎｚｙｍａｔｉｃ ｈｙｄｒｏｌｙｓｉｓ ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ ｏｆ ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ ｉｎ ｓｅｄｉｍｅｎｔｓ ｏｆ Ｐｏｙａｎｇ Ｌａｋｅ

　 　 ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ 中活性单酯磷平均含量为

１４􀆰 ０６ ｍｇ·ｋｇ－１，二酯磷平均含量为 ６．２７ ｍｇ·ｋｇ－１，类
植酸磷平均含量为 １３．３６ ｍｇ·ｋｇ－１，未知 ＯＰ 平均含

量为 １３．３２ ｍｇ·ｋｇ－１（图 ７）．活性单酯磷和未知 ＯＰ 在
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时间序列上呈持续增长趋势，１９７２—１９９２ 年间增长

较缓，１９９２—２００２ 年间迅速增长，２００２ 年以后增长

趋势又有所减缓．二酯磷和类植酸磷则在 １９７２—

２００２ 年间呈持续下降趋势，２００２ 年至 ２０１２ 年则有

所增加．

图 ７　 鄱阳湖沉积物 ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐｏ组分历史分布特征

Ｆｉｇ．７　 Ｈｉｓｔｏｒｉｃａｌ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ ｏｆ ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ ｃｏｎｓｔｉｔｕｅｎｔ ｉｎ ｓｅｄｉｍｅｎｔｓ ｏｆ Ｐｏｙａｎｇ Ｌａｋｅ

４　 讨论（Ｄｉｓｃｕｓｓｉｏｎ）

４．１　 鄱阳湖沉积物 ＯＰ 累积特征及其影响因素

鄱阳湖“五河”尾闾区沉积物 ＯＰ 平均含量较

高，达 ８２．０ ｍｇ·ｋｇ－１，而其北、中、南湖区平均含量依

次为 ４３．９、１４．２、３４．５ ｍｇ·ｋｇ－１ ．鄱阳湖约 ８０％的入湖

污染负荷来源于“五河”，源于“五河”的工农业污染

是鄱阳湖沉积物 ＯＰ 南北分布差异的主因（王圣瑞

等，２０１３）．鄱阳湖南部宽广，北部狭长，泥沙在北部

湖区汇集，使其沉积物 ＯＰ 平均含量仅次于“五河”
尾闾区．

２０ 世纪 ７０ 年代以来，鄱阳湖沉积物 ＯＰ 平均含

量持续增加．从 １９７２ 年到 ２０１２ 年，如果以每 １０ 年

为一阶段，则各阶段平均 ＯＰ 含量依次为 ２４．８、２６．４、
３０．２、３３．２ ｍｇ·ｋｇ－１，各阶段 ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐｏ平均含量分

别为 １９．３、２１．２、２５．７、２８．２ ｍｇ·ｋｇ－１，即 ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃
Ｐ ｏ是各阶段鄱阳湖沉积物 ＯＰ 的主要赋存形态，鄱
阳湖沉积物 ＯＰ 的增加主要是由于 ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ

的持续增加所致． ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ在各种酶组合水

解释放的生物有效磷同样呈现持续增加趋势（图
６），该趋势是受流域发展影响所致，流域水土流失

导致 ＯＰ 在沉积物中不断累积，流域人口增长也给

鄱阳湖生态系统带来较大压力（甘乐平，２０１０）．鄱阳

湖流域水土流失较严重，２０００—２００５ 年江西省水土

流失面积为 ２．９８×１０５ ｈｍ２（张茨林等，２００８）．水土流

失使土壤中大量磷元素进入鄱阳湖，使其沉积物 ＯＰ
含量增加．同时，工矿企业发展也加速了鄱阳湖沉积

物 ＯＰ 增长，矿产开采造成了植被破坏也加重了水

土流失导致入湖磷负荷增加．如信江上游的朝阳磷

矿是华东地区第一大磷矿（胡振鹏，２００９），磷矿生

产废水直接排放是信江下游及其尾闾区沉积物中

磷浓度较高的重要原因．农业面源污染逐年加重是

鄱阳湖沉积物 ＯＰ 增加的另一重要因素，特别是近

１０ 年来，其影响更为明显．吴罗发（２０１２）对鄱阳湖

区 ２５ 个县市农业面源污染进行了分析，发现其单位

耕地面积 ＴＰ 负荷由 ２０００ 年的 １１􀆰 ２ ｋｇ·ｈｍ－２增加到

２０１０ 年的 １３􀆰 ２ ｋｇ·ｈｍ－２ ．在农业活动中约有 ７０％化

肥会残留在土壤、水体和大气中（向速林等，２０１１），
磷肥的当季利用率一般只有 １０％ ～２０％（尹飞虎等，
２００５），部分未被利用的磷随径流进入地表水，最终

汇入鄱阳湖，导致鄱阳湖沉积物 ＯＰ 含量增加．
鄱阳湖沉积物 Ｈ２Ｏ⁃Ｐ ｏ 和 ＨＣｌ⁃Ｐ ｏ，Ｈ２ Ｏ⁃Ｐ ｏ 中的

二酯磷和类植酸磷，以及 ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ中的二酯

磷和类植酸磷含量都表现为在 １９７２—２００２ 年阶段

呈下降趋势，而 ２００２ 年至 ２０１２ 年有所上升，引起这

种变化的原因主要是由于近 １０ 年来鄱阳湖水文条

件发生了较大变化，鄱阳湖丰水期高水位持续时间

缩短，枯水时间提前且出现频率增加 （闵骞等，
２０１１）．尤其是 ２００３ 年以来，鄱阳湖水位较 ２００２ 年

以前有较大幅度降低（林玉茹，２０１０）．水位的下降使

鄱阳湖蓄水量减少，加上近年来，鄱阳湖入湖污染

负荷持续增加，这些原因综合作用使鄱阳湖水体氮

磷等污染物浓度升高，水质总体呈下降趋势，局部

水域“水华”发生有加重趋势（王圣瑞等，２０１３）；同
时也使得近十年来鄱阳湖沉积物各形态 ＯＰ 含量有

所增加．

８９２１



５ 期 刘凯等：鄱阳湖沉积物有机磷累积特征及其与流域发展间的响应关系

４．２　 鄱阳湖沉积物 ＯＰ 形态及生物有效性与流域

发展间的响应关系

将鄱阳湖沉积物各形态 ＯＰ 与其 ＴＰ、ＯＭ、Ｆｅ、
Ａｌ）和 Ｃａ 含量间进行相关分析，结果如表 １ 所示．从
表 １ 可以看出，Ｈ２Ｏ⁃Ｐ ｏ、ＨＣｌ⁃Ｐ ｏ和 ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ与

ＯＭ 呈显著正相关，相关系数分别为 ０．７９、０．６８ 和

０􀆰 ９８；与 ＴＰ 呈显著正相关，相关系数分别为 ０．７５、
０􀆰 ６３ 和 ０．９４． ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ与 Ｆｅ（ ｒ＝ ０．９２）、Ａｌ（ ｒ＝
０􀆰 ８０）和 Ｃａ （ ｒ ＝ ０． ９２） 呈显著正相关． ＺＨＡＮＧ 等

（２００８）在对长江中下游湖泊和云贵高原湖泊的研

究中发现，各形态 ＯＰ 含量均与 ＯＭ 呈显著正相关，
表明在营养水平较高的湖泊，其沉积物 ＯＭ 含量是

影响其 ＯＰ 含量及分布的重要因素．鄱阳湖水位季

节性变化大，干湿交替下的洲滩湿地面积达 ２６９８
ｋｍ２，约占全湖正常水位总面积（３２８３．４ ｋｍ２）的 ８２％
（鄱阳湖研究，１９８８）．枯水期洲滩湿地植被生长旺

盛，丰水期植被在水淹条件下分解 ＯＭ 汇集于沉积

物中． 沉积物 ＴＰ 与 ＯＭ 浓度呈显著正相关 （ ｒ ＝
０􀆰 ９７），表明沉积物 ＯＭ 对磷的吸附作用是导致沉积

物 ＯＰ 含量不断增加的重要因素之一（Ｆａｎｇ，２０００）．
ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ 提取沉积物 ＯＰ 含量随溶液 ｐＨ 值的增

加而增加，ＥＤＴＡ 的螯合作用使溶液中金属离子含

量明显增加（白秀玲等，２０１１），沉积物中 Ｆｅ、Ａｌ 和
Ｃａ 等金属离子影响着 ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ含量的变化．

表 １　 鄱阳湖沉积物 ＯＰ 和环境因子之间的相关系数

Ｔａｂｌｅ １　 Ｃｏｒｒｅｌａｔｉｏｎｓ ｂｅｔｗｅｅｎ ＯＰ ａｎｄ ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ ｆａｃｔｏｒｓ ｉｎ Ｐｏｙａｎｇ Ｌａｋｅ

Ｈ２Ｏ⁃Ｐ ｏ ＨＣｌ⁃Ｐ ｏ ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ ＴＰ ＯＭ Ｆｅ Ａｌ Ｃａ

Ｈ２Ｏ⁃Ｐ ｏ １．００
ＨＣｌ⁃Ｐ ｏ ０．９３∗ １．００
ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ －０．８５ －０．７５ １．００

ＴＰ ０．７５∗ ０．６３∗ ０．９４∗ １．００

ＯＭ ０．７９∗∗ ０．６８∗∗ ０．９８∗∗ ０．９７∗∗ １．００

Ｆｅ －０．５７ －０．４２ ０．９２∗ ０．９３∗ ０．９５∗ １．００

Ａｌ －０．３６ －０．１９ ０．８０∗ ０．８８ ０．８５ ０．９７∗ １．００

Ｃａ －０．７５ －０．６３ ０．９２∗ ０．９８∗∗ ０．９７∗∗ ０．９７∗ ０．８８ １．００

　 　 注： ∗表示显著相关性水平 ｐ＜０．０５；∗∗ 表示显著相关性水平 ｐ＜０．０１．

　 　 沉积物 ＯＰ 含量的变化受到湖泊生态系统磷生

物地球化学循环规律影响，廖剑宇等（２０１０）对东部

平原湖泊沉积物 ＯＰ 进行了研究，揭示了不同类型

湖泊沉积物各形态 ＯＰ 特征，从湖泊理化特性和生

物作用等方面探讨了其影响因素．流域人类活动对

湖泊沉积物 ＯＰ 含量的变化同样具有显著的影响，
径流输入是湖泊各营养元素的主要来源，流域人类

活动影响湖泊 ＯＰ 的外源输入，生活污水和工业废

水中含有大量的磷元素，如未经处理直接排放，大
部分磷将随径流汇入湖泊并累积在沉积物中，使湖

泊富营养化风险加大；农业面源污染是湖泊磷的另

一重要来源，由于农业面源污染具有随机性大、分
布范围广和防治难度大等特点，导致农业面源污染

在全球范围内成为水体污染的主要原因（张维理

等，２００４）．本研究分析了鄱阳湖沉积物 ＯＰ 形态和

生物有效性的历史变化特征，其对流域人类活动有

很好的响应．
农业面源污染主要是由农业生产过程中不合

理使用而流失的农药、化肥，残留在农田中的农用

薄膜和处置不当的畜禽粪便以及不科学的水产养

殖等引起的对土壤、水体产生的污染．鄱阳湖受农业

面源污染影响显著，沉积物 ＯＰ 累积量与流域单位

面积磷肥施用量呈显著正相关（图 ８），单位面积磷

肥施用量在不断增长，每公顷耕地的磷肥使用量由

１９８５ 年的 ２１．８ｋｇ 增长为 ２０１２ 年的 ４１．１ ｋｇ，几乎增

加了一倍，然而农作物单产的提升速度远小于磷肥

的增加速度．以谷物为例，１９８５ 年江西省的产量为

４２００ ｋｇ·ｈｍ－２，２０１２ 年为 ５８９８ ｋｇ·ｈｍ－２，增产了 ４０％
左右（中华人民共和国国家统计局，２０１３）．说明肥料

利用率在降低，大量磷肥没有被有效利用而流失进

入环境中，造成农业面源污染，继而对鄱阳湖富营

养化产生影响．
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图 ８　 鄱阳湖沉积物 ＯＰ 与流域磷肥使用量的相互关系（中华人民共和国国家统计局， ２０１３）
Ｆｉｇ．８　 Ｒｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐ ｂｅｔｗｅｅｎ ＯＰ ｉｎ Ｐｏｙａｎｇ Ｌａｋｅ ｓｅｄｉｍｅｎｔｓ ａｎｄ ｐｈｏｓｐｈａｔｅ ｆｅｒｔｉｌｉｚｅｒ ｃｏｎｓｕｍｐｔｉｏｎ ｉｎ ｗａｔｅｒｓｈｅｄ ｏｆ Ｐｏｙａｎｇ Ｌａｋｅ （Ｄａｔａ ｏｆ ｐｈｏｓｐｈａｔｅ

ｆｅｒｔｉｌｉｚｅｒ ｗａｓ ｐｒｏｖｉｄｅｄ ｂｙ ｓｔａｔｉｓｔｉｃａｌ ｙｅａｒｂｏｏｋ ｏｆ Ｃｈｉｎａ ｉｎ ２０１３）

　 　 流域农业面源污染已经成为鄱阳湖水体污染

的主要原因，农业面源污染使鄱阳湖沉积物 ＯＰ 含

量增加及生物有效性增强，水体富营养化加剧，在
２０ 世纪 ８０ 年代，鄱阳湖以Ⅰ、Ⅱ类水质为主，而
２００４ 年以来，鄱阳湖Ⅰ、Ⅱ类水质仅占 ５０％（王圣瑞

等，２０１３），水质下降趋势明显．控制农业面源污染已

经成为影响鄱阳湖流域社会经济可持续发展的重

大课题．依靠农业科技，研究和发展环境友好型农业

生产新技术替代原有技术，减少农田排放、畜禽养

殖业和农村径流等带来的氮磷污染将是保护鄱阳

湖“一湖清水”的重要措施．

５　 结论（Ｃｏｎｃｌｕｓｉｏｎｓ）

１）鄱阳湖沉积物 ＯＰ 平均含量从 ２０ 世纪 ７０ 年

代以来呈现增加趋势，南部湖区和“五河”尾闾区沉

积物 ＯＰ 含量较北部和中部湖区高，且增加趋势明

显．这与鄱阳湖沉积物 ＯＰ 主要来源于“五河”输入

有关．不同沉积深度沉积物 Ｈ２Ｏ⁃Ｐ ｏ和 ＨＣｌ⁃Ｐ ｏ含量呈

下降趋势，而近十年又有所增加，鄱阳湖沉积物 ＯＰ
的增加主要是由于 ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ的增加所致．

２）鄱阳湖沉积物 ＯＰ 提取液被不同组合水解酶

对应的沉积物 ＯＰ 提取液中的正磷酸盐释放量表现

为 ＡＰａｓｅ ＋ ＰＤＥａｓｅ ＋ Ｐｈｙｔａｓｅ ＞ ＡＰａｓｅ ＋ ＰＤＥａｓｅ ＞
ＡＰａｓｅ；沉积物不同形态 ＯＰ 组成各异，其中 Ｈ２Ｏ⁃Ｐ ｏ

以类植酸磷为主，其含量较低，生物有效性较低；
ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ以活性单酯磷为主，含量较高，生物

有效性较高．鄱阳湖沉积物 ＯＰ 的增加主要来源于

活性单酯磷，其生物有效性呈增长趋势，二酯磷和

类植酸磷则在 １９７２—２００２ 年间为下降趋势，２００２
年以来有所增加．

３）鄱阳湖沉积物 ＯＰ 形态及其生物有效性受流

域发展影响，尤其是受流域农业面源污染影响显著．

各历史阶段沉积物 ＯＰ 和 ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ含量与单

位面积磷肥施用量呈明显正相关，即农业面源污染

的加剧引起了鄱阳湖沉积物 ＯＰ 和其主要形态组成

ＮａＯＨ⁃ＥＤＴＡ⁃Ｐ ｏ含量的不断增加和生物有效性的提

高，增加了鄱阳湖富营养化风险．
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