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要!微生物作为湖泊沉积物碳矿化的核心驱动力!主导有机质降解#无机碳转化与碳酸盐沉淀

等关键生物地球化学过程!但其在湖泊碳汇形成中的作用研究仍不充分"以内蒙古呼伦湖为研究

区域!综合运用
'#3+L=E

测序#碳组分分析#水化学分析!并结合扫描电镜$

30O

%#傅里叶变换红

外光谱$

SW\L

%#

_

射线衍射$

_LN

%及拉曼光谱等多种技术手段对沉积物与水样进行系统分析!最

后基于分子动力学模拟探讨微生物驱动无机碳沉淀的路径机制"结果表明&内蒙古呼伦湖属于淡

水湖泊!其沉积物中存在丰富的微生物群落!主要包括
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等菌属及藻类微生物'沉积物中无机碳$

\T

%含量#总碳$

WT

%和总有机碳$

WFT

%随深度

的增加 而 增 加!表 现 出 明 显 的 垂 向 分 布 趋 势'无 机 碳 的 碳 同 位 素 组 成 $
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!整体偏负!暗示沉积碳酸盐矿物可能源自生物代谢产生的
TF

$

'矿物学分析均识别出典

型的碳酸盐矿物特征峰!如方解石和白云石'在含有富里酸的有机矿化体系中!

TF

$h

R

与
T-

$̂

#

O

K

$̂ 更易形成尺寸更大的团簇!且聚集过程明显快于无机矿化体系"
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微生物在全球碳循环与碳汇形成过程中发挥着

不可替代的生物地球化学作用"

'?!

#

+例如!光合微生

物$如蓝藻,浮游植物%通过光合作用吸收大气中的

TF

$

!固定为有机碳!是形成生物碳汇的基础'化能

自养微生物$如氢氧化细菌%则在深海热液或冷泉等

特殊环境中利用无机物获取能量!固定溶解性无机

碳$

N577).968\,)+

K

-,54T-+X),

!

N\T

%!维持深海碳

循环稳定'而异养微生物$如腐生菌,真菌%则通过分

解有机质!将已固定的碳重新矿化为
TF

$

或
TD

!

!

调控土壤,水体及沉积物的碳通量"

&?#

#

+这些互补的

生物过程共同构成了微生物在碳输入,转化,输出与

储存各环节中的关键功能!深刻影响着区域乃至全

球碳平衡与气候系统演变+

湖泊作为全球内陆水体的重要组成部分!尽管

仅覆盖地球表面积的
Rd

左右!却因其单位面积碳

交换速率高,碳转化活跃!被认为是重要的)区域碳

汇*与)碳调节器*

"

"

#

+在湖泊系统中!碳的输入,沉

积与封存可通过物理泵$

[2

P

754-.[*:

Q

%,生物泵

$

B5).)

K

54-.[*:

Q

%,微型生物碳泵$

O54+)X5-.T-+?

X),[*:

Q

%以及碳酸盐泵$

T-+X),-16[*:

Q

%等多种

机制协同实现"
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#

+在这些过程中!微生物既是

碳固定的主体!也是调控碳稳定性和归宿的主导因

子"

''?'R

#

'碳酸盐泵机制在湖泊碳汇功能中的长期作

用愈加受到重视"
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#

+微生物在代谢过程中可通过
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一系列生物地球化学作用将溶解性无机碳转化为碳

酸钙等固态碳酸盐矿物!进而实现无机碳的沉积与

封存"

'!?'&

#

+实验与野外观测均表明!某些微生物群

体$如光合细菌,蓝藻,绿藻%在光合作用过程中消耗

TF

$

,提升局部
Q

D

值!从而促进
T-

$̂ 与
TF

$h

R

的结

合!诱导碳酸钙成核沉淀'与此同时!微生物分泌的

胞外 聚 合 物 $

0̀1+-46..*.-+[).

P

:6+3*X71-,467

!

0[3

%不仅提供了成核模板!还可稳定晶体结构!增

强无机碳固定效率'此外!在湖泊底部的厌氧环境

中!硫酸盐还原菌$

3*./-16?+68*45,

K

B-416+5-

!

3LB

%

通过代谢反应生成碳酸盐并降低
3F

$h

!

浓度!也有

利于碳酸钙的沉积与保存"

'#?'"

#

+因此!微生物在无

机碳沉淀路径中的作用!构成了湖泊碳汇调控机制

中的关键环节!探究这一作用可为理解其地质尺度

碳储存潜力提供理论支撑+

呼伦湖作为中国北方第一大淡水湖!地处典型

的温带草原生态系统!具有典型的封闭型湖泊特征+

近年来研究指出!呼伦湖在区域和全球碳循环中具

有重要的碳汇潜力"

'U?'>

#

+
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等研究指出!
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年以来!呼伦湖整个湖泊的平均有机碳埋藏速率为
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0年h'

!与美国本土湖泊的平均有机

碳埋藏速率$

R'<%%

K

0

:

h$

0年h'

%相近且高于欧

洲湖泊上层
$%4:

沉积物的平均有机碳埋藏速率

$

'%<#%

K

0

4:

h$

0年h'

%!由此可见呼伦湖在区域碳

循环中可能发挥着与其他湖泊同等重要的作用"
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#

+

尽管湖泊碳汇功能受气候,水文,地貌等自然因子共

同调控!但其碳汇效率与稳定性在很大程度上取决

于湖泊内部微生物群落主导的生物地球化学过

程"

$'?$R

#

+以往 研 究 大 多 聚 焦 于 有 机 碳 $

F+

K

-,54

T-+X),

!

FT

%的固定与埋藏!但是以碳酸盐矿物形式

沉积的无机碳$

\,)+

K

-,54T-+X),

!

\T

%在地质尺度上

表现出更高的稳定性与封存能力"

#

#

!因此微生物驱

动的无机碳矿化在碳汇过程中的长期贡献不容忽

视+然而!相关研究相对有限!尤其是在具体微生物

过程及其调控机制方面尚存诸多未知+基于此!本

文以内蒙古呼伦湖为研究对象!通过采集沉积物样

品并结合分子生物学,矿物学,地球化学和计算化学

等多学科手段!系统探讨微生物驱动下的无机碳沉

淀机制!旨在揭示湖泊碳酸盐泵机制中的微生物作

用机理!拓展对微生物在湖泊碳汇中地球化学功能

的认识!进一步深化理解)湖泊碳汇
?

微生物作用*耦

合过程+

?

!

区域地质概况与样品采集

呼伦湖位于中国内蒙古自治区呼伦贝尔草原的

西部!地处新巴尔虎左旗,新巴尔虎右旗与满洲里市

扎赉诺尔区交界区域!纬度范围为
!Um!%n=

#

!>m$%n

=

!经度范围为
''#m&Un0

#

''"m!"n0

+湖体呈不规

则斜长方形!长轴呈
3@

-

=0

向!湖泊长度约为
>R

b:

!最大宽度为
!'b:

!平均宽度约为
R$b:

!湖岸

线总长约
!!"b:

!水面面积达
$R'&b:

$

+作为中

国第五大湖泊及中国北方最大的湖泊!呼伦湖亦是

中国高纬度地区典型的草原型封闭湖泊代表+呼伦

湖的主要水源来自大气降水及周边
U%

余条地表径

流的补给!其中克鲁伦河,乌尔逊河与海拉尔河为其

最重要的
R

条入湖河流"

$'

!

$!

#

+

$%$R

年
'%

月!课题组在内蒙古呼伦湖北岸采

集了泥质沉积物及水体样品!采样坐标为$

!>m'>n'#o

=

!

''"m!%n'!o0

%"图
'

$

-

%#+白天最高气温为
R

g

#

'&g

!夜间最低气温为
hUg

#

&g

!该季节内

湖泊与大气
TF

$

交换量相对稳定!微生物代谢趋于

稳定!此时采样可减少温度对样品的影响+该采样

区域周边无明显河流注入!地理上呈现相对封闭的

水动力环境!有助于研究内源过程对碳循环的影响

"图
'

$

X

%#+采样过程为&利用采样管获取约
$%4:

的柱状沉积物样品'采样后在现场将其按
$

#

R4:

的间距分为
U

层!每层沉积物样品分别置入无菌离

心管中!并迅速冷冻保存!以用于后续的微生物多样

性与地球化学分析"图
'

$

4

%,$

8

%#+采样过程中!采

样器未完全穿透沉积物底部!以尽可能保持所采集

样品在原位沉积条件下的完整性与代表性!确保了

所获取的沉积物是在相对原生条件下形成的!最大

程度减少外源干扰对分析结果的潜在影响+

B

!

材料与方法

B@?

!

分析测试

本文所涉及的样品分析工作由多个单位协作完

成+

_

射线衍射$

_?+-

P

N5//+-415),

!

_LN

%,傅里叶

变换红外光谱$

S)*+56+W+-,7/)+:\,/+-+683

Q

64?

1+)74)

QP

!

SW\L

%,扫描电镜$

34-,,5,

K

0.641+),O5?

4+)74)

Q

6

!

30O

%,稳定碳同位素以及拉曼$

L-:-,

%

光谱分析均在山东科技大学山东省沉积成矿作用与

沉积矿产重点实验室完成!测试方法参考了
I-)

等

的研究方法"

$&?$#

#

'

_

射线衍射分析仪器型号为
N

(

:-̀?+4

$日本理学公司%!傅里叶变换红外光谱分析

仪器型号为
=54).61RU%

$美国赛默飞世尔科技公

司%!扫描电镜型号为
3?!U%%

$日本日立公司%!稳定

碳同位素分析仪器型号为
O-1$&R[.*7

$德国赛默

飞科技公司%!拉曼光谱分析仪器型号为
N_L$

$美

"'%'

第
#

期
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图
?

!

内蒙古呼伦湖地理位置以及沉积物采样与处理照片

H'

-

@?

!

E)/+,')*)3V9D9*E+Q%'*#**%0.)*

-

)D'++*5AF),)2)34%5':%*,4+:

7

D'*

-

+*5A0)/%22'*

-

国赛默飞世尔 科 技 公 司%+总 碳 $

W)1-.T-+X),

!

WT

%,无机碳含量和总有机碳$

W)1-.F+

K

-,54T-+?

X),

!

WFT

%的测定在中国科学院青藏高原研究所青

藏高原地球系统与资源环境全国重点实验室使用岛

津
WFT?]T[D

分析仪$日本岛津公司%和非色散红

外$

=),?857

Q

6+7596\,/+-+68

!

=N\L

%检测器完成!测

试方法参考了李明慧等的研究成果"

'$

#

'分子模拟工

作在中国石油大学$华东%重质油全国重点实验室完

成'水化学分析与微生物多样性测序分析工作由杭

州研趣生物科技有限公司完成!用于水化学分析的

电感耦合等离子体质谱$

\T[?O3

%仪型号为
E

K

5.6,1

""%

$美国安捷伦科技有限公司%!测试方法参考了

]*)

等的研究结果"

$"

#

+

样品的前处理与分析流程为&首先!从沉积柱的

中上段$

hU

#

h#4:

层位!样品
D'?$

%与中下段

$

h'&

#

h'$4:

层位!样品
D'?&

%分别取样!在超

净工作台中!用无菌枪头小心吸取部分沉积物用于

微生物多样性分析'随后!将全部
U

个分层沉积物样

品经冷冻干燥处理!并在体视显微镜下剔除植物残

体$如根,叶等%!以获得相对无杂质的样品粉末'最

后!干燥粉末分别送往相应实验平台进行地球化学,

矿物学分析+为确保碳酸盐矿物的有效识别与精准

分析!本文基于碳组分分析结果!选取
h'&

#

h'$

4:

层位的沉积物样品用于傅里叶变换红外光谱,

_

射线衍射与拉曼光谱分析+该层位样品中无机碳含

量相对较高!有利于提高碳酸盐矿物的检测效率与

谱图解析精度+

B@B

!

分子动力学模拟

为验证微生物在促进无机碳沉淀方面的潜在作

用!本文构建了不含有机质的无机矿化体系模型和

含有机质的有机矿化体系模型+两种模型均基于呼

伦湖区域水化学测试结果构建!尽可能模拟自然环

境中水体成分!以探讨有无有机质参与下无机碳的

沉淀行为+

有机矿化体系模型中添加的有机质选取了天然

环境中广泛存在,微生物易于降解的富里酸$

S*.954

U'%'

地
!

球
!

科
!

学
!

与
!

环
!

境
!

学
!

报
!!!!!!!!!!! !

$%$&

年



E458

%作为代表性有机组分"

'%

!

$U?$>

#

+无机矿化体系

模型中主要包括
T-

$̂

$分子数量为
'&

个%,

O

K

$̂

$

&

个%,

TF

$h

R

$

'&

个%,

DTF

h

R

$

'&

个%和水分子$

$%%%

个%'有机矿化体系模型在保持无机离子组分相同的

基础上!额外引入了富里酸分子$分子数量为
R

个%

以及用于中和其羧基$

TFF

h

%所携带电荷的
=-

^

$

'U

个%!从而维持体系整体电中性+需要说明的

是!研究区实际
O

K

$̂ 摩尔浓度$

'<"%>::).

0

]

h'

%

与
T-

$̂ 摩 尔 浓 度 $

%<#$# ::).

0

]

h'

%的 比 值

$

O

K

$̂

(

T-

$̂ 值%约为
Rp'

+然而!根据
I-)

等的研

究结果!

O

K

$̂ 由于具有较高的水化能!在溶液中难

以与
TF

$h

R

形成稳定络合物!从而影响碳酸盐矿物

的生成"

R%?R'

#

+为提高模拟效率,减少计算资源消耗!

模型中对
O

K

$̂

(

T-

$̂ 值进行了适当调整!设定为

'pR

!以加快矿化过程的动力学演化速率!同时不影

响无机碳形成趋势和机制分析+

体系中原子间的静电作用与范德华力分别采用

0M-.8

方 法 和
E1):?X-768

方 法 进 行 计 算!并 在

TSS

力场$

T):

Q

-77

$

S)+46S56.8

%下运行+模拟

流程包括两个主要阶段&

&

采用恒压恒温$

=[W

%系

综对模型进行预优化!以确保体系在合适的温度和

压力下达到热力学平衡'

'

在
$>UG

温度条件下采

用恒体积恒温$

=;W

%系综对体系进行
'%,7

的平衡

模拟!模拟过程中采用
=)76?D))96+?]-,

K

695,

热控

算法维持体系温度稳定!上述模型均在
S)+4516

模块

进行"

$&

!

R%

#

+最终!获得模拟盒尺寸分别为
R><U#qf

R><U#qfRU<'Uq

的无机矿化体系模型和
R><$$

qfR><$$qfR><U%q

的有机矿化体系模型+最

后!统计从运行开始到结束时各个组分的均方位移

$

O6-,3

Z

*-+6N57

Q

.-46:6,1

!

O3N

%+均方位移是

一种确定选定粒子随时间的位移统计方法!它可以

确定粒子是自由扩散还是束缚!并量化富里酸对

T-

$̂

,

O

K

$̂ 的加速沉淀效应+当各组分沉淀较慢

时!其均方位移较大'反之!则均方位移较小+均方

位移计算公式为

,

O3N

r

'

7

'

7

%

9

'

&

:

0

%

$

&

%

$

;

0

%

$

%

%

$

:

%

$

'

%

式中&

,

O3N

为均方位移'

7

为目标粒子的个数'

0

%

$

&

%

为粒子
%

在时刻
&

的位置'

0

%

$

%

%为粒子
%

在初始时

刻的位置+

G

!

结果分析

内蒙古呼伦湖北岸采样点水化学分析结果如表

'

所示+该区域水体的全盐量为
U##:

K

0

]

h'

!矿

化度为
>&%:

K

0

]

h'

!碱度为
R>!:

K

0

]

h'

!

T-

$̂ 浓

度为
$&<%>:

K

0

]

h'

!

O

K

$̂ 浓度为
!'<&#:

K

0

]

h'

!

B-

$̂ 浓度为
%<%!:

K

0

]

h'

!

3+

$̂ 浓度为
%<RR

:

K

0

]

h'

!

=-

^ 浓度为
'"'<!R:

K

0

]

h'

!

TF

$h

R

浓度

为
!$:

K

0

]

h'

!

DTF

h

R

浓度为
R>!:

K

0

]

h'

!说明

该区域属淡水湖泊系统+沉积物微生物多样性分析

结果显示!前三位优势菌属分别为
+,-#..

/

&/00/$#

&0%12

/

3

04'

(

,

512464"1$

和
7%&0421"8/1

$图
$

%+其

中!

512464"1$

为耐盐微生物!在碳酸盐矿化中具

有潜在作用!

+,-#..

/

&/00/$&0%12

/

3

04'

(

亦被报道

广泛存在于湖泊及湿地环境中+扫描电镜图像进一

步揭示!沉积物中富含藻类结构"图
R

$

-

%

#

$

8

%#及

细菌类微生物"图
R

$

6

%,$

/

%#!为沉积物中碳循环过

程提供了潜在的生物学证据+沉积物中无机碳含

量,总碳和总有机碳均随埋藏深度的增加而增加"图

!

$

-

%,$

X

%#!表明碳组分在沉积过程中呈富集趋势+

碳 同 位 素 分 析 结 果 表 明 !无 机 碳 的
%

'R

T

值 为

h'><'#l

#

h''<R>l

"图
!

$

4

%#!整体偏负!表明

碳酸盐矿物的形成可能与生物源
TF

$

密切相关!符

合微生物介导矿化的碳同位素特征+

_

射线衍射,傅里叶变换红外光谱以及拉曼光

谱分析均在沉积物样品中检测到了明显的碳酸盐矿

物特征峰"图
!

$

8

%

#

$

/

%#!同样佐证了该区域湖泊

沉积物中存在碳酸盐矿物+傅里叶变换红外光谱分

析结果中!

$>$"

,

'">>

,

'!R'

,

U"$

和
"'!4:

h'等波

段均出现了典型碳酸盐矿物的吸收峰!对应文献中

方解石和白 云 石 的 特 征 峰 值 范 围 $例 如!

$>$%

,

'">&

,

'!$#

,

U"&

,

"'$4:

h'波段对应方解石'

'!!'

,

U">

,

"$"4:

h'波段对应白云石'

U"%4:

h'波段对应

球霰石%

"

'#?'"

!

R%

!

R$?RR

#

+不过!本研究也观察到部分吸

收峰位置与朱莹等的研究结果"

$#

#存在一定偏差!可

能与矿物中
O

K

$̂ 掺杂有关+已有研究表明!当方

解石晶体中
O

K

$̂ 浓度升高时!其傅里叶变换红外

光谱吸收峰会整体向高波数方向偏移"

$#

#

+根据傅

里叶变换红外光谱特征峰位置及其组合推断!呼伦

湖沉积物中至少包含方解石和单水方解石等类型+

_

射线衍射分析结果表明!样品中除碳,石英,沸石,

钠长石,镁硫酸盐以及水化钙铝硅外!主要碳酸盐矿

物为方解石和白云石!谱图中出现了这两种矿物的

典型衍射峰+拉曼光谱分析中!

'%U#4:

h'强峰对

应于方解石中
TF

$h

R

的
;

'

对称伸缩振动!是其典型

的指纹峰+综上所述!无论是傅里叶变换红外光谱,

_

射线衍射!还是拉曼光谱!其分析结果均一致表明

呼伦湖沉积物中存在碳酸盐类矿物!且以方解石和

>'%'

第
#

期
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表
?

!

采样点水化学分析结果

C+<D%?

!

;*+D

6

2'2$%29D,2)3N+,%0JF%:'2,0

6

'*4+:

7

D'*

-

A)'*,

参数
全盐量(

$

:

K

0

]

h'

%

矿化度(

$

:

K

0

]

h'

%

碱度(

$

:

K

0

]

h'

%

Q

D

值

TF

$h

R

浓度(

$

:

K

0

]

h'

%

DTF

h

R

浓度(

$

:

K

0

]

h'

%

T-

$̂ 浓度(

$

:

K

0

]

h'

%

O

K

$̂ 浓度(

$

:

K

0

]

h'

%

B-

$̂ 浓度(

$

:

K

0

]

h'

%

3+

$̂ 浓度(

$

:

K

0

]

h'

%

=-

^ 浓度(

$

:

K

0

]

h'

%

分析结果
U## >&% R>! U<R# !$ R>! $&<%> !'<&# %<%! %<RR '"'<!R

图
B

!

中上段与中下段微生物多样性分析结果

H'

-

@B

!

;*+D

6

2'2$%29D,2)3.'/0)<'+D!'&%02',

6

'*.'55D%19

77

%0+*5.'55D%1D)(%04%/,')*2

白云石为主+

分子动力学模拟结果显示!在无机矿化体系模

型中!经过约
'%,7

的动力学模拟后!

DTF

h

R

,

TF

$h

R

与
T-

$̂ 和
O

K

$̂ 逐渐形成具有一定空间结构的聚集

体团簇!其尺寸约为
$%qf'%qf$%q

"图
&

$

-

%#+

相比之下!在有机矿化体系模型中!富里酸分子与

T-

$̂

,

O

K

$̂

,

TF

$h

R

协同作用!约在
&,7

内快速形成

团簇!其尺寸达到约
R%qf$%qf'%q

!且团簇结

构更为复杂"图
&

$

X

%#+在无机矿化体系模型中!

T-

$̂

,

O

K

$̂

,

DTF

h

R

以及
TF

$h

R

的均方位移均大于

有机矿化体系模型!这表明有机组分的存在促进了

这些离子成核,沉降!导致迁移速率较低$图
#

%+

O

!

讨
!

论

O@?

!

沉积物中无机碳矿化的生物地球化学过程

微生物是湖泊生态系统沉积物中碳矿化的核心

驱动力!其在沉积物中驱动着有机质降解,无机碳转

化及碳酸盐矿物的沉淀过程!构成了生物
?

地球化学

过程中的核心纽带"

R

!

'!?'&

!

R!

#

+

碳酸盐矿物的析出与水体中的
O

K

$̂

(

T-

$̂ 值

存在重要的耦合控制关系+样品水化学分析结果表

明!

O

K

$̂ 和
T-

$̂ 浓度分别为
!'<&#

和
$&<%>:

K

0

]

h'

!

O

K

$̂ 和
T-

$̂ 摩尔浓度分别为
'<"%>

和
%<#$#

::).

0

]

h'

!

O

K

$̂

(

T-

$̂ 值约为
R

!属于高
O

K

$̂

(

T-

$̂ 值环境+现有研究结果表明!

O

K

$̂

(

T-

$̂ 值低

于
'

时易析出方解石!

O

K

$̂

(

T-

$̂ 值为
'

#

$

时易析

出方解石以及少量文石或高镁方解石!

O

K

$̂

(

T-

$̂

值为
$

#

&

时 易 析 出 文 石 以 及 高 镁 方 解 石!当

O

K

$̂

(

T-

$̂ 值大于
&

时易析出白云石或其前驱体!

但白云石的形成通常受动力学障碍限制!多为缓慢

演变产物"

'#

!

R$

#

+因此!

O

K

$̂

(

T-

$̂ 值不仅影响矿物

类型$如方解石,文石,白云石%!也影响其成核速率,

晶体形貌与结晶度!也是白云石可否形成沉淀的前

提与基础+

'#3+L=E

微生物多样性分析结果表明!研究

区 沉 积 物 中 存 在 多 种 功 能 类 群 的 微 生 物!如

512464"1$

,

7%&0421"8/1

,

7%&0%2%0'

(

&4018/1/

,

<4"#

3

%6%804=%18/1/

和
>?4108'$

等+这些微生物不仅

代表了丰富的生理代谢类型!还可能在碳循环过程

中起到重要作用+部分嗜盐细菌具有诱导碳酸盐沉

淀的潜力!在适宜的培养条件下可直接沉淀出白云

石类矿物"

R$?RR

#

+沉积物中发现了多种形态的微生物

%$%'

地
!
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科
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学
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图
G

!

沉积物中微生物与矿物聚集体扫描电镜图像

H'

-

@G

!

4P.#:+

-

%2)3.'/0)<'+D+*5.'*%0+D;

--

0%

-

+,%2'*4%5':%*,2

傅里叶变换红外光谱,

_

射线衍射以及拉曼光谱分析样品选自
h'&

#

h'$4:

层位

图
O

!

沉积物矿物成分及生物地球化学分析结果

H'

-

@O

!

;*+D

6

2'2$%29D,2)3.'*%0+DJ):

7

)2',')*+*5M')

-

%)/F%:'2,0

6

'*4%5':%*,2

结构$如球状,线状等%!这些结构附着于矿物颗粒表

面!显示出强烈的生物模板特征"图
R

$

6

%,$

/

%#+此

外!沉积物中还观察到丰富的硅藻结构!如伞状,圆

柱状,管状等类型"图
R

$

-

%

#

$

8

%#+硅藻作为水体

中的初级生产者!具有光合作用吸收
TF

$

并形成有

机质的能力!间接影响水体中溶解性无机碳的组成

与分布!也为后续的无机碳沉淀创造了条件"

R&?R#

#

+

从沉积剖面碳组分的垂向变化特征来看!无机

碳含量,总碳和总有机碳均随埋藏深度的增加而增

加!均呈现出负相关性+这种趋势可能与沉积物中

'$%'
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图$

-

%中!主视图,俯视图,侧视图是
TF

$h

R

,

DTF

h

R

,

T-

$̂ 以及
O

K

$̂ 形成的络合物的动力学演化快照'图$

X

%中!

主视图,俯视图,侧视图是
TF

$h

R

,

DTF

h

R

,

T-

$̂

,

O

K

$̂ 以及富里酸形成的络合物的动力学演化快照

图
T

!

有机#无机矿化体系模型中
J"

BW

G

#

VJ"

W

G

#

J+

BX

#

.

-

BX 以及有机质动力学演化过程

H'

-

@T

!

='*%,'/P&)D9,')*A0)/%22%2)3J"

BW

G

"

VJ"

W

G

"

J+

BX

"

.

-

BX

+*5"0

-

+*'/.+,,%0'*"0

-

+*'/+*5#*)0

-

+*'/

.'*%0+D'I+,')*4

6

2,%: .)5%D2

有机质输入量,分解程度及矿物稳定化过程有关+

第一层位$深度为
hR4:

%的无机碳含量,总碳和总

有机碳相对于第二,三,四层位$

h>

#

h&4:

%要稍

高一些!这或许是由表层的氧化带以及丰富的菌藻

微生物引起的!表层大量的微生物通过降解作用生

产出较高含量的有机质+此外!浮游藻类$如蓝藻,

绿藻%也可以通过光合作用吸收大气
TF

$

!并利用表

层水体溶解的
DTF

h

R

形成无机碳沉淀+随着沉积

深度的增加!相对深处的厌氧或者有氧兼性厌氧微

生物开始利用有机碳维持微生物自身必要的代谢活

$$%'
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!

球
!

科
!

学
!

与
!

环
!

境
!
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!
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图
Y

!

有机#无机矿化体系模型中各组分均方位移变化

H'

-

@Y

!

.%+*4

Z

9+0%!'2

7

D+/%:%*,JF+*

-

%)3P+/FJ):

7

)*%*,'*,F%"0

-

+*'/+*5#*)0

-

+*'/.'*%0+D'I+,')*4

6

2,%: .)5%D2

动!进而造成总有机碳以及总碳的降低"

R"?RU

#

+然而!

本研究中沉积剖面的总有机碳约为无机碳含量的
R

倍!显示出以有机碳储存为主的碳汇特征+尽管总

有机碳较高!但是以碳酸盐矿物形式沉积的无机碳

在地质尺度上的稳定性显著优于有机碳+因此!无

机碳矿化在碳汇功能中的长期贡献不容忽视+这也

是近年来湖泊碳汇研究中!越来越多学者关注无机

碳固定路径的原因所在"

R>?!%

#

+

%

'R

T

值是研究碳来源与转化路径的重要地球

化学示 踪 指 标+呼 伦 湖 沉 积 物 中
%

'R

T

值 稳 定 在

h'>l

左右!明显偏负!说明其中碳酸盐矿物的形成

深受生物过程控制+主要路径包括&藻类或细菌在

光合作用或代谢过程中优先吸收'$

T

!导致水体中残

留的溶解性无机碳相对富集'R

T

!但随后形成的碳酸

盐矿物则体现出较低的
%

'R

T

值+特别是在硫酸盐

还原,脱氨或发酵等厌氧代谢过程中!微生物释放

出'$

T

富集的
DTF

h

R

或
TF

$h

R

!可进一步促使碳酸

盐的
%

'R

T

值负偏+芽孢杆菌,硫酸盐还原菌等被认

为在此类过程中扮演关键角色"

R'

!

R&

!

!'

#

+因此!

%

'R

T

值的显著偏负不仅指示了微生物活动的存在!也佐

证了生物诱导无机碳矿化过程的发生+

总体而言!微生物通过一系列代谢活动$如硫酸

盐还原,光合固碳,脱氨反应,尿素水解等%!能够调

控其周围微环境的理化条件$如
Q

D

值,碳酸盐饱和

度及
O

K

$̂

(

T-

$̂ 值等%!进而诱导碳酸盐矿物$如方

解石,白云石等%的沉淀过程+例如!蓝藻可通过吸

收
TF

$

或释放
DTF

h

R

等方式!显著提高局部无机

碳含量!从而促进其向稳定的矿物相转化"

R'

#

+在这

些生物诱导矿物沉淀过程中!碳酸盐矿物往往会记

录显著的生物信号!如碳同位素组成的负偏移!即

%

'R

T

值的减小反映了微生物对'$

T

的优先利用"

R!

#

+

本研究样品中!一方面观察到沉积物中存在丰富的

微生物群落!以及与微生物活动密切相关的碳酸盐

矿物'另一方面!该类生物驱动的碳酸盐沉积在滨海

湿地,湖泊与碱性水体等环境中广泛存在!成为当前

)蓝碳*系统研究的重要组成部分和潜在碳汇的重要

因子+

O@B

!

微生物调控碳酸盐矿物沉淀作用机制

微生物通过一系列代谢活动!能够显著改变其

周围微环境的理化条件$如
Q

D

值,溶液饱和度,氧

化
?

还原状态,阳离子浓度%等!从而驱动无机碳酸盐

矿物$如方解石,文石,白云石等%的成核与沉淀+该

过程可归纳为
Q

D

值与碳酸盐饱和度,电荷中和与

细胞表面模板效应,有机矿化作用与无机碳沉淀等

关键机制+

!<$<'

!Q

D

值与碳酸盐饱和度

首先!

Q

D

值与碳酸盐沉淀之间的耦合关系主

要体现在碳酸盐体系的化学平衡与沉淀反应动力

学!可通过平衡反应来实现碳酸盐或无机碳的沉淀+

该平衡反应为

TF

$

$

-

Z

%

^D

$

F

(

D

$

TF

R

D

$

TF

R

(

D

^

^DTF

h

R

DTF

h

R

(

D

^

^TF

$h

R

T-

$̂

^O

K

$̂

^TF

$h

R

(

O

K

T-TF

R

)

样品采集区域水化学分析结果表明!该区域的

水体
Q

D

值为
U<R#

!呈现出一定的碱性+水体碱性

意味着
TF

$h

R

浓度增加并有利于碳酸盐矿物沉淀+

从溶解度角度来说!碳酸盐矿物$如方解石,文石,白

云石等%的沉淀依赖于离子活度积$

\),54E415951

P

[+)8*41

!

\E[

%与溶解度积$

3).*X5.51

P

[+)8*41T),?

R$%'
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71-,1

!

3[T

%+当离子活度积大于溶解度积时!处于

过饱和状态的体系有利于碳酸盐沉淀!

Q

D

值升高

可以提高
TF

$h

R

活度!从而增加离子活度积!推动碳

酸盐矿物沉淀"

!$

#

+因此!水体的
Q

D

值或碱度是碳

酸盐矿物沉淀的关键因素+

其次!微生物在有氧或厌氧代谢$如呼吸作用,

硝酸盐还原,硫酸盐还原,尿素水解等%过程中!常伴

随酸性 物 质 的 消 耗 或 碱 性 代 谢 产 物 $如
=D

^

!

,

DTF

h

R

%的释放!也可以导致局部
Q

D

值升高"

!%

#

+

微生物多样性分析结果表明!沉积物中含有
+,-#..

/

&/00/$&0%12

/

3

04'

(

,

512464"1$

,

7%&0421"8/1

,

7%#

&0%2%0'

(

&4018/1/

,

<4"

3

%6%804=%18/1/

和
>?4108'$

等!这些微生物代表了丰富的生理代谢类型+在这

些代谢作用下!水体的碱度可进一步提升!促进
TF

$

水解生成的
DTF

h

R

进一步转化为
TF

$h

R

!导致
TF

$h

R

浓度显著上升+随之!当溶液中存在
T-

$̂

,

O

K

$̂ 等

与
TF

$h

R

结合时!体系的碳酸盐矿物饱和度增加!并

促使其沉淀析出"

$&

!

!R

#

+因此!微生物通过调节局部

碳酸盐体系的碱度!是驱动无机碳固定的重要方式

之一+

!<$<$

!

电荷中和与细胞表面模板效应

扫描电镜分析结果表明&沉积物中具有多种形

态的微生物结构$如球状,线状等%!这些结构通常附

着于矿物颗粒表面!显示出强烈的生物模板特征"图

R

$

6

%,$

/

%#+微生物细胞表面富含羧基,磷酸基,氨

基等带负电的功能基团!可有效吸附
T-

$̂

,

O

K

$̂ 等

阳离子!在其表面形成带正电的离子壳层+随着

TF

$h

R

浓度升高!离子间结合促进成核反应在细胞

表面发生+微生物细胞及胞外聚合物在此过程中不

仅提供物理吸附位点!还可作为模板调控矿物晶体

的形貌,生长取向与结晶习性+例如!在潮坪或湖泊

环境中形成的微生物垫,凝块石,球粒结构等碳酸盐

沉积构造!往往保留有明显的微生物成核与钙化特

征"

R#

#

+这是微生物通过电荷中和与细胞表面模板

效应驱动无机碳固定的另一种重要方式+

!<$<R

!

有机矿化作用与无机碳沉淀

微生物代谢产物$如胞外聚合物,蛋白质,腐殖

酸等%中富含的活性基团$如羧基,羟基,

[F

Rh

!

等%

与阳离子发生络合作用!形成稳定的有机
?

无机络合

物!从而诱导或加速矿物沉淀的过程+与单纯的无

机矿化体系相比!有机矿化体系中形成的成核络合

物不仅反应速率更快!而且粒径更大,结构更复杂+

在富里酸存在的模拟体系中!富里酸与
T-

$̂

,

O

K

$̂

和
TF

$h

R

等组分往往先形成稳定的络合物$图
&

,

#

%!

既延缓其扩散迁移速率!又提高了局部浓度!从而有

助于矿物的快速沉淀与晶体生长"

'"

#

+从另一个角

度来看!这些有机质亦可通过包裹成核晶体!限制其

过度生长!最终形成具有特定形貌和微生物指征的

碳酸盐矿物+

O@G

!

生物地球化学意义

微生物驱动无机碳碳汇!本质上是通过微生物

代谢活动将溶解态无机碳$如
DTF

h

R

,

TF

$h

R

%转化为

固态碳酸盐矿物$如方解石,白云石等%的过程+该

过程不仅实现了无机碳的有效固存!还在全球碳循

环中发挥着关键作用!特别是在湖泊,海洋,盐湖及

滨海湿地等沉积环境中!从而有效提升了碳汇效

率"

U

!

'R

!

!R

#

+微生物在促进碳酸盐沉淀过程中发挥着

双重作用&一方面!其代谢活动通过调节局部
Q

D

值,碳酸盐饱和度及阳离子浓度!为矿物沉淀创造有

利的热力学与动力学条件'另一方面!微生物及其分

泌的有机聚合物$如胞外聚合物%作为模板或络合

剂!显著降低了碳酸盐矿物成核所需的能垒!使其可

在相对低的过饱和度条件下沉淀析出+此外!微生

物及有机分子在碳酸盐沉淀过程中往往被包裹于晶

体内部或吸附于其表面!成为保留在矿物结构中的

)生物地球化学指纹*+这些指纹信息包括稳定同位

素$如
%

'R

T

值的生物偏负性%,有机碳组分,微生物

形态痕迹等!构成沉积环境演化的重要记录!在地层

解析与古环境重建中具有广泛应用价值"

R!

#

+从地

质尺度上来说!碳酸盐矿物具有良好的化学稳定性

和长期封存能力!因此!微生物诱导的碳酸盐沉淀也

被视为自然界实现)长效碳储*的关键路径之一+由

此可见!微生物驱动无机碳碳汇不仅是碳循环的重

要环节!更是理解地球系统)

TF

$

呼吸*机制的窗

口!对揭示生物地球化学演化及气候变化背景下的

碳汇动态具有重要科学意义+

T

!

结
!

语

本文以内蒙古呼伦湖北岸为研究区域!详细分

析了湖水的成分!沉积物中的微生物种类!无机碳含

量,种类及成因!讨论了微生物对无机碳的沉淀机制

及其碳汇意义+

$

'

%呼伦湖属于淡水湖泊!其沉积物中存在丰富

的微 生 物 群 落!主 要 包 括
+,-#..

/

&/00/$&0%12

/
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值整体偏负!暗示沉积碳酸盐矿物可能源

自生物代谢产生的
TF

$

+

$

R

%矿物学分析$

_

射线衍射,傅里叶变换红外

光谱与拉曼光谱分析%均识别出典型的碳酸盐矿物

特征峰!如方解石和白云石+

$

!

%分子动力学模拟结果表明!在含有富里酸的

有机矿化体系中!

TF

$h

R

与
T-

$̂

,

O

K

$̂ 更易形成尺

寸更大的团簇!且聚集过程明显快于无机矿化体系!

有机质显著促进了无机碳成核沉淀+

本研究将进一步揭示湖泊碳酸盐泵机制中的微

生物作用机理!拓展对微生物在湖泊碳汇中生物地

球化学功能的认识!深化理解)湖泊碳汇
?

微生物作

用*耦合过程+

中国科学院青藏高原研究所高少鹏工程师在碳

组分测试中给予了非常有价值的指导!中国石油大

学$华东%刘芳教授对分子动力学模拟工作提供了大

量支持和帮助!在此一并表示感谢)
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