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摘　要　陆架沉积物活性铁在海洋铁生物地球化学循环中扮演着重要角色，但是其对陆架沉积环境演化的

响应机制还不明确。本研究以东海内陆架 ＥＣ２００５岩心沉积物为例，探讨末次冰消期以来沉积环境演化对东海内

陆架活性铁命运的影响。ＥＣ２００５岩心沉积物总铁／铝 （ＦｅＴ／Ａｌ）比值平均为 ０５４，活性铁／总铁 （ＦｅＨＲ／ＦｅＴ）比

值平均为 ０２９，表明长江输入的陆源细粒沉积物是研究区主要的颗粒铁来源。活性铁组分的平均含量由高到低

依次为易还原的 （氢）氧化物铁 （Ｆｅｏｘ１，０６４％）、黄铁矿铁 （Ｆｅｐｙ，０３２％）、可还原的（氢）氧化物铁 （Ｆｅｏｘ２，

０２３％）、碳酸盐铁 （Ｆｅｃａｒｂ，００９％）。其中，Ｆｅｐｙ和 Ｆｅｃａｒｂ含量随深度变化呈现出此消彼长的趋势，这是碳酸

（氢）根离子和硫化物竞争亚铁离子的结果，受末次冰消期以来沉积环境和氧化还原状态的控制。Ｆｅｏｘ１与有机碳

含量的变化密切相关，并对 Ｆｅｐｙ和 Ｆｅｃａｒｂ含量的变化起着重要的控制作用。在陆相沉积环境中 （１７３～１３１ｋａ），

Ｆｅｏｘ１主要转化为 Ｆｅｃａｒｂ，Ｆｅｐｙ含量几乎为 ０；在海陆过渡环境中 （１３１～７３ｋａ），Ｆｅｃａｒｂ含量减少，Ｆｅｐｙ含量增加；

在海相沉积环境中 （７３ｋａ至今），Ｆｅｐｙ含量达到最大值，Ｆｅｃａｒｂ含量在表层显著增加。本研究强调了沉积环境演

化对陆架活性铁命运的控制，为研究现代和深时海洋的 Ｃ－Ｓ－Ｆｅ生物地球化学循环提供了新的视角。
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ｃｅａｎＵｎｉｖｅｒｓｉｔｙｏｆＣｈｉｎａ，ｉｓｅｎｇａｇｅｄｉｎｍａｒｉｎｅｓｅｄｉｍｅｎｔｏｌｏｇｙ．Ｅｍａｉｌ：ｋｏｎｇｆａｎｘｉｎｇ＠ｓｔｕｏｕｃｅｄｕｃｎ．

Ａｂｏｕｔｔｈｅｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇａｕｔｈｏｒ　 ＬＩＵＸｉｔｉｎｇ，ｂｏｒｎｉｎ１９８３，ａｐｒｏｆｅｓｓｏｒａｔＯｃｅａｎＵｎｉｖｅｒｓｉｔｙｏｆ
Ｃｈｉｎａ，ｉｓｅｎｇａｇｅｄｉｎｍａｒｉｎｅｓｅｄｉｍｅｎｔｏｌｏｇｙ．Ｅｍａｉｌ：ｌｉｕｘｉｔｉｎｇ＠ｏｕｃｅｄｕｃｎ．

１　概述
铁（Ｆｅ）是陆地和海洋沉积物中普遍存在的元

素，在大部分海洋沉积物中，铁浓度范围在０ｗｔ．％

～１０ｗｔ．％（ＲａｉｓｗｅｌｌａｎｄＣａｎｆｉｅｌｄ，１９９８；Ｃｌａｒｋｓｏｎ
ｅｔａｌ．，２０１４；Ｈａｒｄｉｓｔｙｅｔａｌ．，２０１８）。作为浮游植物
的重要限制性营养元素，铁的供应对开放大洋初级
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生产力具有重大影响，进而影响全球碳循环，并最

终影响全球气候（ＭａｃｋｅｎｚｉｅａｎｄＡｎｄｅｒｓｓｏｎ，２０１３）。
此外，活性铁的供应对大陆边缘沉积物中有机碳的

保存和埋藏（胡利民等，２０２３；Ｚｈａｏｅｔａｌ．，２０２３）以
及Ｃ－Ｓ－Ｆｅ生物地球化学循环起着重要作用（Ｂｅｒ
ｎｅｒ，１９７０；ＲａｉｓｗｅｌｌａｎｄＣａｎｆｉｅｌｄ，１９９８；Ｌｉｕｅｔａｌ．，
２０２０）。

海洋中铁的主要来源包括：河流、冰川输入的

陆源风化铁，风尘输入的铁，海底热液喷发注入的

铁，沉积物中溶解释放的铁以及人类活动产生的含

铁气溶胶 等 类 型 （ＲａｉｓｗｅｌｌａｎｄＣａｎｆｉｅｌｄ，１９９８；
ＣｏｎｗａｙａｎｄＪｏｈｎ，２０１４；陈天宇等，２０１９；郭柏
等，２０２３）。尽管无法量化每一种来源的具体贡
献，但河流输入的陆架铁无疑是海洋铁的主要来源

（Ｒａｉｓｗｅｌｌ，２００６）。近年来，陆架铁向开阔海洋中
的运输日益引起关注，Ｌｙｏｎｓ和 Ｓｅｖｅｒｍａｎｎ（２００６）
提出了活性铁从氧化陆架到硫化盆地的运输机制，

并分为有氧和缺氧 ２种途径。研究发现，陆架铁的
命运受到多种因素的影响，如沉积物来源、氧化还

原状态、局部水动力、沉积过程以及生物地球化学

行为等（Ｌｉｅｔａｌ．，２０１５，２０１７），特别是在大河主导
的边缘海，其源汇过程非常复杂，亟需开展相关研

究（Ａｌｌｅｒｅｔａｌ．，１９８６；Ｚｈａｏｅｔａｌ．，２０２３）。
此外，由于铁是常见的变价元素，对水体氧化

还原状态非常敏感，因此也被广泛应用在识别和重

建古海洋环境的氧化还原状态上 （Ｒａｉｓｗｅｌｌａｎｄ
Ｃａｎｆｉｅｌｄ，１９９８； Ｐｏｕｌｔｏｎ ｅｔａｌ．， ２００４ａ； Ｒａｉｓｗｅｌｌ
ｅｔａｌ．，２０１８；Ｌｉｅｔａｌ．，２０２０；金承胜等，２０２４）。
Ｂｅｒｎｅｒ（１９７０） 曾 定 义 活 性 铁 为 能 与 硫 化 氢
（Ｈ２Ｓ）反应生成黄铁矿的铁，并提出使用浓盐酸
提取活性铁的方法。近年来，不同学者又提出了不

同的铁组分提取方法 （李超等，２０１３）。Ｐｏｕｌｔｏｎ和
Ｃａｎｆｉｅｌｄ（２００５）利用 “逐步提取法”获得沉积物

中的高活性铁 （ＨｉｇｈｌｙＲｅａｃｔｉｖｅＩｒｏｎ，ＦｅＨＲ），包括
黄铁矿铁 （Ｆｅｐｙ）、碳酸盐铁 （Ｆｅｃａｒｂ）、易还原的
（氢）氧化物铁 （Ｆｅｏｘ１）、可还原的 （氢）氧化物

铁 （Ｆｅｏｘ２）以及磁铁矿铁 （Ｆｅｍａｇ），即 ＦｅＨＲ＝Ｆｅｃａｒｂ
＋Ｆｅｏｘ１＋Ｆｅｏｘ２＋Ｆｅｍａｇ＋Ｆｅｐｙ。本研究所关注的活性铁为
Ｐｏｕｌｔｏｎ和 Ｃａｎｆｉｅｌｄ（２００５）利用 “逐步提取法”

提取的高活性铁。除了各种活性铁 （ＦｅＨＲ）之外，
沉积物中还包括活性较差的硅酸盐铁 （ＦｅＰＲＳ）和
不活动的铁 （ＦｅＵ），上述总和为总铁 （ＦｅＴ）。前

人通过分析沉积物样品中 ＦｅＨＲ占 ＦｅＴ 的比例
（ＦｅＨＲ／ＦｅＴ）以及 Ｆｅｐｙ占 ＦｅＨＲ的比例 （Ｆｅｐｙ／ＦｅＨＲ）
来识别水体的氧化还原环境 （ＲａｉｓｗｅｌｌａｎｄＣａｎ
ｆｉｅｌｄ，１９９８；ＰｏｕｌｔｏｎａｎｄＲａｉｓｗｅｌｌ，２００２；Ｐｏｕｌｔｏｎ
ａｎｄＣａｎｆｉｅｌｄ，２０１１）。然而，最近的研究表明，海
洋沉积物和沉积岩中的铁组分不仅受氧化还原状态

的影响，还受区域铁来源、沉积条件、成岩过程、

变质作用和后期蚀变作用等因素的影响 （Ｐａｓｑｕｉｅｒ
ｅｔａｌ．，２０２２）。因此，开展陆架活性铁命运的研究
对重建古海洋环境也具有重要意义。

中国东海具有宽阔、平缓的陆架，接受大量周

边河流沉积物的输入，是研究沉积物源汇过程以及

沉积环境演化的重要区域 （Ｌｉｕｅｔａｌ．，２００９；Ｙａｎｇ
ｅｔａｌ．，２０１６；焦念志等，２０１８；Ｚｈａｎｇｅｔａｌ．，２０１９；
石学法等，２０２１）。东海内陆架含有大量活性铁，
Ｚｈｕ等 （２０１２）对东海表层活性铁的研究表明其受
物源、粒度和氧化还原等的控制。末次冰消期以

来，东海内陆架经历了剧烈的海陆环境演化，势必

会影响沉积物铁组分的命运，但目前的研究仅仅局

限于与硫化物相关的铁 （黄铁矿）（常鑫等，２０２０；
Ｌｉｕｅｔａｌ．，２０２２）。为厘清海陆环境演化对陆架活性
铁源汇过程的控制机制，选取东海内陆架泥质区

ＥＣ２００５钻孔岩心沉积物为研究对象，并结合前人
研究结果来探讨沉积环境演变与铁组分之间的关

系。本研究将有助于认识大河影响下泥质区的颗粒

铁来源、沉积及埋藏过程，对理解边缘海泥质区内

的 Ｃ－Ｓ－Ｆｅ生物地球化学循环具有重要意义。

２　区域背景
东海位于东亚大陆边缘 ２２°Ｎ与 ３３°Ｎ之间，

连接最大的大陆 （欧亚大陆）和最大的海洋 （太

平洋），是世界上最大的陆架海之一，由东海大陆

架、大陆坡和冲绳海槽组成，面积约为 ７７×
１０５ｋｍ２，平均水深为 ３７０ｍ （秦蕴珊和赵一阳，
１９８７）。东海以平坦开阔的大陆架著称于世界，大
陆架最大宽度约为 ５７０ｋｍ，大致由西北向东南倾
斜，坡度为 ００１７°，平均水深为 ７２ｍ，以 ５０～
６０ｍ等深线为界可将东海大陆架划分为内陆架与
外陆架 ２部分 （秦蕴珊和赵一阳，１９８７）。

东海大陆架每年接受大量来自沿岸河流的物

质，其中，长江的贡献尤为显著，长江每年向东海

输送 ９００ｋｍ３的淡水和 ４７０Ｍｔ的泥沙，其中约有
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１５０Ｍｔ的泥沙被再悬浮并向南输送到泥质区 （Ｍｉｌ
ｌｉｍａｎｅｔａｌ．，１９８５；Ｗｕｅｔａｌ．，２００７）。此外，浙闽
和台湾的山溪小河流 （如钱塘江、瓯江、闽江和

浊水溪等）对东海的陆源输入也有一定的贡献

（Ｌｉｕｅｔａｌ．，２０１８ａ）（图 １）。研究区附近的洋流主要
包括 黑 潮 （ＫｕｒｏｓｈｉｏＣｕｒｒｅｎｔ，ＫＣ）、台 湾 暖 流
（ＴａｉｗａｎＷａｒｍＣｕｒｒｅｎｔ，ＴＷＣ）、浙闽沿岸流 （Ｚｈｅ
ＭｉｎＣｏａｓｔａｌＣｕｒｒｅｎｔ，ＺＭＣＣ） 以 及 长 江 冲 淡 水
（ＴｈｅＣｈａｎｇｊｉａｎｇＤｉｌｕｔｅｄＷａｔｅｒ，ＣＤＷ）（图 １）。这
些洋流不仅具有显著的季节性特征，还深刻影响着

东海的海洋环境和生态系统。其中，台湾暖流流速

较慢、流幅较窄，因其源头是黑潮暖流，具有高温

高盐的特性，主要影响水深 ５０～１００ｍ的陆架区域
（ＣｈｅｎａｎｄＳｈｅｕ，２００６）。浙闽沿岸流整体具有盐
度低、水温变化大等特点，主要分布在浙江、福建

沿岸海域。夏季，西南季风盛行，浙闽沿岸流向东

北方向流动，流速强、流幅宽，并与长江及钱塘江

的淡水汇合，向东或东北方向流去；而冬季，东北

季风主导，流向转为西南，流速减弱、流幅变窄，

与长江冲淡水汇合后向南流向台湾海峡，与南海沿

岸相接 （金翔龙，１９９２）。在地形、洋流、潮汐等
相互作用下，一个由中晚全新世长江物质主导的泥

质沉积区在东海内陆架上形成，其长约 ８００～
１０００ｋｍ，沉积厚度介于 ０～４０ｍ之间，为现代沉
积中心和陆源物质的 “汇” （Ｌｉｕｅｔａｌ．，２００７；李
安春和张凯棣，２０２０），是研究沉积环境演化以及
Ｃ－Ｓ－Ｆｅ生物地球化学循环的理想区域 （Ｓａｉｔｏ
ｅｔａｌ．，１９９８；Ｌｉｅｔａｌ．，２０１４；Ｌｉｕｅｔａｌ．，２０２１）。

３　材料与方法

３１　研究材料
本研究所用的 ＥＣ２００５岩心钻孔位于东海内陆

架浙闽沿岸泥质区。上海海洋石油局第一海洋地质

调查大队勘 ４０７轮于 ２００５年 １１月在该孔取样，钻
孔坐标为 １２１°２０００３６′Ｅ、２７°２５００３６′Ｎ，采样站
位的水深 ３６ｍ，钻探深度 ６０２０ｍ，平均取心率
９４４％，本研究所用岩心长度为 ５８５２ｍ。

徐方建等（２００９）和 Ｌｉｕ等（２０２１）对 ＥＣ２００５钻
孔岩心沉积物岩性、粒度、地球化学等多项指标进

行了综合研究，并将岩心自底到顶分为 ３段：Ｕ１：
６０２０～４１００ｍ（１７３～１３１ｋａ），为陆相沉积物；

图 １　东海洋流发育及 ＥＣ２００５钻孔位置

Ｆｉｇ１　Ｏｃｅａｎｃｕｒｒｅｎｔｓｄｅｖｅｌｏｐｍｅｎｔａｎｄｌｏｃａｔｉｏｎｏｆ

ＣｏｒｅＥＣ２００５ｉｎｔｈｅＥａｓｔＣｈｉｎａＳｅａ

Ｕ２：４１００～２８０６ｍ（１３１～７３ｋａ），为海陆过渡
相沉积物；Ｕ３：２８０６～０ｍ（７３ｋａ至今），为海相
沉积物。

３２　铁组分逐步提取法
铁组 分 的 提 取 参 考 了 Ｐｏｕｌｔｏｎ和 Ｃａｎｆｉｅｌｄ

（２００５）提出的 “逐步提取法”。分别通过乙酸和

乙酸钠混合溶液提取 Ｆｅｃａｒｂ、盐酸羟胺混合溶液提
取 Ｆｅｏｘ１、连二亚硫酸钠和柠檬酸钠混合溶液提取
Ｆｅｏｘ２、盐酸提取 ＦｅＰＲＳ，由于磁铁矿铁 （Ｆｅｍａｇ）在
海洋沉积物中的含量并不高 （Ｚｈｕｅｔａｌ．，２０１２），
且连二亚硫酸钠混合溶液对磁铁矿也有较强的溶解

作用 （Ｈｅｎｋｅｌｅｔａｌ．，２０１６），因此本实验并未单独
提取 Ｆｅｍａｇ。具体操作如下：（１）称取约 １００ｍｇ沉

积物样品于 １０ｍＬ干净的离心管中；（２）依次向其
中加入 １０ｍＬ、１ｍｏｌ／Ｌ的乙酸和乙酸钠混合溶液
（调至 ｐＨ＝４５），并将其放置于常温摇床２４ｈ，以
提取 Ｆｅｃａｒｂ；（３）向上一步样品残渣中加入 ５ｍＬ、
１ｍｏｌ／Ｌ的盐酸羟胺和乙酸混合溶液，放置于常温
摇床 ４８ｈ，以提取 Ｆｅｏｘ１；（４）向上一步样品残渣

中加入 ５ｍＬ连二亚硫酸钠、柠檬酸钠、乙酸混合
溶液（调至 ｐＨ＝４８），放置于常温摇床 ２ｈ，以提
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取 Ｆｅｏｘ２；（５）向剩余样品中加入 ５ｍＬ、６ｍｏｌ／Ｌ的

盐酸，置于特氟龙溶样罐中 １２０℃加热 ２ｈ，以提

取 ＦｅＰＲＳ。使用美国地质勘探局（ＵＳＧＳ）锰结核 Ｎｏｄ
Ａ－１标样来验证铁组分提取实验的回收率，各铁
组分含量之和与 ＦｅＴ含量参考值之间偏差小于６％，
且大部分 Ｆｅ在提取 Ｆｅｏｘ１和 Ｆｅｏｘ２的过程中被提取出
来，能够很好地反映锰结核的性质，支持了铁组分

提取结果的可靠性（ＫｏｓｃｈｉｎｓｋｙａｎｄＨｅｉｎ，２００３）。
Ｆｅｐｙ的含量由铬还原法获取的还原态硫（ＣＲＳ）换算
而来（Ｌｉｕｅｔａｌ．，２０１９）。ＦｅＵ 含量通过 ＦｅＴ含量与
上述测得铁组分含量的差值计算获得，即 ＦｅＵ＝

ＦｅＴＦｅｐｙ－Ｆｅｃａｒｂ－Ｆｅｏｘ１－Ｆｅｏｘ２－ＦｅＰＲＳ，其中 ＦｅＴ含量数
据源自之前的研究（徐方建等，２０１０）。

Ａ—Ｆｅｃａｒｂ含量；Ｂ—Ｆｅｏｘ１含量；Ｃ—Ｆｅｏｘ２含量；Ｄ—ＦｅＰＲＳ含量；Ｅ—ＦｅＵ含量；Ｆ—Ｆｅｐｙ含量

图 ２　东海 ＥＣ２００５钻孔岩心沉积物铁组分含量随深度的变化

Ｆｉｇ２　ＶａｒｉａｔｉｏｎｉｎｉｒｏｎｓｐｅｃｉａｔｉｏｎｉｎｓｅｄｉｍｅｎｔｓａｌｏｎｇｄｅｐｔｈｏｆＣｏｒｅＥＣ２００５ｉｎｔｈｅＥａｓｔＣｈｉｎａＳｅａ

４　结果
ＥＣ２００５钻孔岩心沉积物铁组分含量随深度变

化如图 ２所示，６种铁组分平均含量由高到低依次

是 ＦｅＰＲＳ、ＦｅＵ、Ｆｅｏｘ１、Ｆｅｐｙ、Ｆｅｏｘ２、Ｆｅｃａｒｂ，平均含
量 分 别 为 ２０３％、 １０６％、 ０６４％、 ０３２％、
０２３％、００９％。Ｆｅｃａｒｂ为 ＥＣ２００５岩心沉积物含量
最低的铁组分，在 Ｕ１，Ｆｅｃａｒｂ含量随深度的减小呈

现先降低后增加的趋势，在 Ｕ２，Ｆｅｃａｒｂ含量随深度
的减小呈现波动降低的趋势，在 Ｕ３，Ｆｅｃａｒｂ含量整
体较低、接近于 ０，随深度的减小缓慢增加（图 ２－

Ａ）。Ｆｅｏｘ１为 ＥＣ２００５钻孔岩心沉积物含量最高的活
性铁组分，在 Ｕ１，Ｆｅｏｘ１含量变化同 Ｆｅｃａｒｂ相似，随
深度的减小呈现先降低后增加的趋势，在 Ｕ２，
Ｆｅｏｘ１含量随深度的减小先缓慢增加后缓慢降低，在
Ｕ３，Ｆｅｏｘ１含量基本变化不大（图 ２－Ｂ）。Ｆｅｏｘ２在
ＥＣ２００５岩心沉积物中整体变化趋势不明显，在
Ｕ１，Ｆｅｏｘ２含量随深度的减小呈现先降低后增加的
趋势，但其变化强度明显小于 Ｆｅｃａｒｂ与 Ｆｅｏｘ１，在
Ｕ２，Ｆｅｏｘ２含量随深度的减小先缓慢增加后缓慢降
低，同 Ｆｅｏｘ１含量变化基本一致，在 Ｕ３，Ｆｅｏｘ２含量

除了在 ７５２ｃｍ深度以及浅层有突增外，其他层位
无明显变化趋势（图 ２－Ｃ）。ＦｅＰＲＳ含量为 ＥＣ２００５钻
孔岩心沉积物含量最高的铁组分，其含量变化较为

稳定，围绕均值波动，无明显变化趋势（图 ２－Ｄ）。
ＦｅＵ较 ＦｅＰＲＳ含量波动更为剧烈，在 Ｕ１，ＦｅＵ含量
随深度的减小呈现先增加后降低的趋势，在 Ｕ２、
Ｕ３，ＦｅＵ含量无明显变化趋势（图 ２－Ｅ）。Ｆｅｐｙ为
ＥＣ２００５钻孔岩心沉积物含量第 ２高的活性铁组分，
在 Ｕ１，Ｆｅｐｙ含量基本为 ０，在 Ｕ２，Ｆｅｐｙ含量随着深
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度的减小逐渐增加，在 Ｕ３，Ｆｅｐｙ含量随着深度的
减小先保持高位震荡随后逐渐降低（图 ２－Ｆ）。

５　讨论

５１　东海内陆架泥质区颗粒铁的来源
ＥＣ２００５钻孔岩心沉积物 ＦｅＴ和 ＦｅＨＲ含量明显

高于全球大多数大陆边缘海沉积物中的 ＦｅＴ和 ＦｅＨＲ
含量（ＲａｉｓｗｅｌｌａｎｄＣａｎｆｉｅｌｄ，１９９８）（表 １），表明
ＥＣ２００５钻孔岩心沉积物 ＦｅＴ和 ＦｅＨＲ含量相对较高
且来源充足。ＥＣ２００５钻孔岩心沉积物 ＦｅＴ与 Ａｌ含

量呈良好的线性关系（图 ３－Ａ，Ｒ２＝０７８），与全
球河流颗粒物的ＦｅＴＡｌ关系相似 （ＰｏｕｌｔｏｎａｎｄＲａｉ
ｓｗｅｌｌ，２００５）（图 ３－Ａ），表明 ＥＣ２００５钻孔岩心沉
积物 ＦｅＴ与细粒的陆源含铁铝硅酸盐矿物密切相

表 １　东海 ＥＣ２００５钻孔与其他不同沉积环境铁组分比较

Ｔａｂｌｅ１　ＣｏｍｐａｒｉｓｏｎｂｅｔｗｅｅｎｉｒｏｎｓｐｅｃｉａｔｉｏｎｏｆＣｏｒｅＥＣ２００５ｉｎｔｈｅＥａｓｔＣｈｉｎａＳｅａａｎｄｏｔｈｅｒｓｅｄｉｍｅｎｔａｒｙｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔｓ

沉积环境 ＦｅＨＲ／％ ＦｅＰＲＳ／％ ＦｅＵ／％ ＦｅＴ／％ ＦｅＨＲ／ＦｅＴ ＦｅＰＲＳ／ＦｅＴ ＦｅＵ／ＦｅＴ 来源

ＥＣ２００５钻孔 １．２８±０．２４ ２．０３±０．３７ １．０６±０．２１ ４．３７±０．５２ ０．２９±０．０４ ０．４６±０．０５ ０．２５±０．０６ 本研究

东海表层 １．１０±０．２７ １．４４±０．４２ ０．７６±０．３３ ３．３２±０．７１ ０．３３±０．０４ ０．４４±０．０７ ０．２３±０．１０ （１）

大陆边缘 １．０３±０．４０ ０．８４±０．２６ １．８３±０．５３ ３．６９±０．９１ ０．２８±０．０６ ０．２３±０．０７ ０．４９±０．０６ （２）

深海 １．０６±０．４７ １．００±０．５８ ２．２５±０．６７ ４．２９±０．９８ ０．２５±０．１０ ０．２６±０．１５ ０．４９±０．１５ （２）

全球河流 ２．０９±０．０ １．２１±０．０５ １．４９±０．０６ ４．８１±０．１９ ０．４３±０．０３ ０．２５±０．０１ ０．３１±０．０２ （３）

长江 １．８７ １．７２ １．３４ ４．９２ ０．３８ ０．３５ ０．２７ （３）

　注：（１）数据来自 Ｚｈｕｅｔａｌ．，２０１２；（２）数据来自 ＲａｉｓｗｅｌｌａｎｄＣａｎｆｉｅｌｄ，１９９８；（３）数据来自 ＰｏｕｌｔｏｎａｎｄＲａｉｓｗｅｌｌ，２００２。

关，其含量受陆源输入影响明显。同时，ＦｅＴ轴的
正截距表明 ＥＣ２００５钻孔岩心沉积物 ＦｅＴ的一部分
并不赋存于铝硅酸盐相中。此外，ＥＣ２００５钻孔岩
心沉积物 ＦｅＴ与 ＦｅＨＲ含量呈良好的正相关关系（图

３－Ｂ，Ｒ２＝０５５），说明研究区的 ＦｅＨＲ主要来自
ＦｅＴ，其含量变化也受陆源输入的控制。

直接比较不同沉积环境和不同来源的沉积物中

铁组分含量来确定 Ｆｅ来源可能会受到如生物碳酸
盐和有机质稀释效应，以及 ＦｅＴ含量变化的影响
（Ｚｈｕｅｔａｌ．，２０１２）。因此，本研究通过比较不同沉
积环 境 和 不 同 来 源 的 ＦｅＨＲ／ＦｅＴ、ＦｅＰＲＳ／ＦｅＴ 和
ＦｅＵ／ＦｅＴ值来进一步确定 ＥＣ２００５钻孔岩心沉积物
的 Ｆｅ来源 （ＰｏｕｌｔｏｎａｎｄＲａｉｓｗｅｌｌ，２００２）（图 ３－Ｃ
至 ３－Ｅ）。ＥＣ２００５钻孔岩心沉积物的 ＦｅＨＲ／ＦｅＴ值
更接近于东海表层以及大陆边缘样品值，明显低于

长江颗粒物中 ＦｅＨＲ／ＦｅＴ值（图 ３－Ｃ），这是河口区
淡水和盐水混合导致 ＦｅＨＲ被胶体吸附沉淀的必然

结 果 （Ｗｅｎｅｔａｌ．，１９９９；Ｐｏｕｌｔｏｎ ａｎｄＣａｎｆｉｅｌｄ，
２００５；Ｆａｎｅｔａｌ．，２００８）。从 ＦｅＰＲＳ／ＦｅＴ以及 ＦｅＵ／ＦｅＴ
值来看，ＥＣ２００５岩心沉积物中二者的比值除了接
近东海表层沉积物外，更接近长江颗粒物（图 ３－
Ｄ，３－Ｅ）。ＦｅＰＲＳ／ＦｅＴ值偏高被认为是大陆边缘泥
质沉积物中富铁自生黏土矿物经由逆风化作用新形

成的结果 （Ｚｈｕｅｔａｌ．，２０１２）。新形成的含铁黏土
矿物被认为是热力学不稳定的，因此具有化学或生

物活性，而根据奥斯特瓦尔德分布规则 （Ｏｓｔｗａｌｄ
ｓｔｅｐｒｕｌｅ）（ＳｔｕｍｍａｎｄＭｏｒｇａｎ，１９７０），这些矿物，
至少部分在悬浮和运输过程中随着老化和成熟而逐

渐变得不那么活跃，最终形成 ＦｅＰＲＳ。越来越多的
证据表明，在物理扰动的河口、三角洲和陆架沉积

物中，铝硅酸盐黏土矿物通过逆风化作用迅速形成

（ＲｕｄｅａｎｄＡｌｌｅｒ，１９８９；ＭｉｃｈａｌｏｐｏｕｌｏｓａｎｄＡｌｌｅｒ，
１９９５，２００４）。在包括长江口在内的许多河口中，
常常观察到细碎屑物质上的氧化铁涂层，这被认为

有利于通过重构反应形成富铁黏土矿物 （Ｍａｙｅｒ，
１９８２；ＲｕｄｅａｎｄＡｌｌｅｒ，１９８９；Ｍｉｃｈａｌｏｐｏｕｌｏｓｅｔａｌ．，
２０００；Ｆａｎ ｅｔａｌ．， ２００８； 杨 守 业 等， ２０２３）。
ＦｅＵ／ＦｅＴ值是 ＥＣ２００５钻孔岩心沉积物与长江颗粒
物在铁组分比值中相似度最高的（图 ３－Ｅ），这可
能与 ＦｅＵ本身的不活跃有关，再次表明 ＥＣ２００５钻
孔岩心沉积物颗粒铁主要来源于长江，这与徐方建

等 （２００９）利用稀土元素指标以及董江等 （２０１５）
利用重矿物组合指标研究的 ＥＣ２００５钻孔岩心沉积
物来源的结果一致。另外，之前对长江和东海内陆

架表层沉积物的研究结果也表明长江陆源颗粒铁构

成了东海内陆架颗粒铁的主要来源 （Ｌｉｅｔａｌ．，
２０１７）。

５２　陆架铁对氧化还原状态的响应
铁组分常用来判断水体的氧化还原状态，前人
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Ａ—ＥＣ２００５钻孔岩心沉积物与全球河流沉积物的 ＦｅＴＡｌ关系图，ＦｅＴ与 Ａｌ数据来自徐方建等 （２０１０），全球河流数据来自 Ｐｏｕｌｔｏｎ和 Ｒａｉ

ｓｗｅｌｌ（２００５）；Ｂ—ＥＣ２００５钻孔岩心沉积物的 ＦｅＴＦｅＨＲ关系图；ＣＥ—ＥＣ２００５钻孔岩心沉积物与不同沉积环境沉积物的 ＦｅＨＲ／ＦｅＴＦｅＴ对比

图，ＦｅＰＲＳ／ＦｅＴＦｅＴ对比图和 ＦｅＵ／ＦｅＴＦｅＴ对比图。全球大陆边缘沉积物以及全球深海沉积物数据来自 Ｒａｉｓｗｅｌｌ和 Ｃａｎｆｉｅｌｄ（１９９８），全球

　　　　　　　河流沉积物以及长江沉积物数据来自 Ｐｏｕｌｔｏｎ和 Ｒａｉｓｗｅｌｌ（２００２），东海表层沉积物数据来自 Ｚｈｕ等 （２０１２）

图 ３　东海 ＥＣ２００５钻孔岩心沉积物颗粒铁来源分析

Ｆｉｇ３　ＡｎａｌｙｓｉｓｏｆｐａｒｔｉｃｕｌａｔｅｉｒｏｎｓｏｕｒｃｅｉｎｓｅｄｉｍｅｎｔｓｏｆＣｏｒｅＥＣ２００５ｉｎｔｈｅＥａｓｔＣｈｉｎａＳｅａ

通过研究提出使用 ＦｅＨＲ／ＦｅＴ和 Ｆｅｐｙ／ＦｅＨＲ值来区分水
体的氧化和缺氧环境，具体如下：ＦｅＨＲ／ＦｅＴ≤０２２
指示氧化环境；ＦｅＨＲ／ＦｅＴ值介于０２２和０３８之间指
示可能氧化环境；ＦｅＨＲ／ＦｅＴ≥０３８且 Ｆｅｐｙ／ＦｅＨＲ≥０８
指示硫化环境；ＦｅＨＲ／ＦｅＴ≥０３８且 ０７＜Ｆｅｐｙ／ＦｅＨＲ
＜０８指 示 可 能 硫 化 环 境；ＦｅＨＲ／ＦｅＴ≥０３８且
Ｆｅｐｙ／ＦｅＨＲ≤０７指示铁化环境 （ＲａｉｓｗｅｌｌａｎｄＣａｎ
ｆｉｅｌｄ，１９９８；ＰｏｕｌｔｏｎａｎｄＲａｉｓｗｅｌｌ，２００２；Ｐｏｕｌｔｏｎｅｔ

ａｌ．，２００４ａ；ＰｏｕｌｔｏｎａｎｄＣａｎｆｉｅｌｄ，２０１１）。此 外，
ＦｅＴ／Ａｌ值也是判断水体氧化还原状态的重要铁组
分指标，即使古代沉积岩经历过高级变质作用，这

一指 标 依 然 可 以 使 用 （ＬｙｏｎｓａｎｄＳｅｖｅｒｍａｎｎ，
２００６）。Ｒａｉｓｗｅｌｌ等 （２０１８）将 ＦｅＴ／Ａｌ值在 ０５５±
０１１范围定为氧化或亚氧化环境，而 ＦｅＴ／Ａｌ＞０６６
定为缺氧环境，包括铁化和硫化环。值得注意的

是，ＦｅＴ／Ａｌ值所反映的富集程度取决于地质环境
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和富集机制，当 ＦｅＴ／Ａｌ值高于 ０６６时要谨慎判断
（是否具有化学跃层增加、硫化或热液活动）。此

外，上述的铁组分指标均不能用来直接指示氧气含

量的高低，因此不能区分诸如亚氧化的环境

（Ｐｏｕｌｔｏｎ，２０２１）。
从 ＦｅＴ／Ａｌ值来看，ＥＣ２００５钻孔岩心沉积物

ＦｅＴ／Ａｌ值介于 ０４９与 ０６５之间，均位于 ０５５±
０１１范围内，平均值为 ０５４，与平均页岩的
ＦｅＴ／Ａｌ值 （０５０～０５６）相近，说明 ＥＣ２００５钻孔
岩心沉积物沉积时处于氧化或亚氧化环境。从

ＦｅＨＲ－ＦｅＴ和 Ｆｅｐｙ－ＦｅＨＲ关系图来看，ＥＣ２００５钻孔岩
心沉积物全部位于可能氧化的区间，即 ＦｅＨＲ／ＦｅＴ
值介于 ０２２～０３８之间（图 ４），无法明确指示研
究区的古氧化还原状态。Ｐａｓｑｕｉｅｒ等 （２０２２）最近
的研究发现海洋沉积物和沉积岩中的铁组分易受区

域铁来源、成岩作用、变质作用和后期蚀变作用等

的影响，ＦｅＨＲ／ＦｅＴ和 Ｆｅｐｙ／ＦｅＨＲ值可能无法明确解
释水体的氧化还原状态。
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图 ４　东海 ＥＣ２００５钻孔岩心沉积物 Ｆｅｐｙ／ＦｅＨＲ－ＦｅＨＲ／ＦｅＴ关

　　　　　　　　系图 （据 Ｒａｉｓｗｅｌｌｅｔａｌ．，２０１８；修改）

Ｆｉｇ４　Ｆｅｐｙ／ＦｅＨＲ－ＦｅＨＲ／ＦｅＴｄｉａｇｒａｍｏｆＣｏｒｅＥＣ２００５ｓｅｄｉｍｅｎｔｓ

　　　　　　　　ｉｎｔｈｅＥａｓｔＣｈｉｎａＳｅａ（ｍｏｄｉｆｉｅｄｆｒｏｍＲａｉｓｗｅｌｌｅｔａｌ．，２０１８）

ＥＣ２００５钻孔岩心沉积物中的颗粒铁主要来源
于长江，必定继承了长江颗粒物高 ＦｅＨＲ／ＦｅＴ值的
特征，尽管其可能受到了河口地区沉降、沉积速率

稀释、逆风化作用的影响导致 ＦｅＨＲ／ＦｅＴ 值偏低
（ＭｉｃｈａｌｏｐｏｕｌｏｓａｎｄＡｌｌｅｒ，２００４；Ｍａｚｕｍｄａｒｅｔａｌ．，
２０１２；Ｐａｓｑｕｉｅｒｅｔａｌ．，２０２２）。此外，末次冰消期以

来，全球变暖导致陆地上的化学风化加剧，陆地上

硅酸盐岩石的风化作用不断增强 （Ｖｏｓｔｅｅｎｅｔａｌ．，
２０２２），因此可能会导致陆源活性铁输入的进一步
增加，进而可能导致 ＥＣ２００５钻孔岩心沉积物
ＦｅＨＲ／ＦｅＴ值进一步增加。Ｈｕａｎｇ等 （２０２３）提出的
４种 ＴＯＣ／ＦｅＨＲ模式进一步展示了研究区的沉积环
境特点，如 图 ５所示。在 ４种 ＴＯＣ／ＦｅＨＲ模式中，
高 ＴＯＣ／ＦｅＨＲ值（＞２５）模式可能是高海洋初级生
产力和低化学风化源物质的结果；低 ＴＯＣ／ＦｅＨＲ值
（＜０６）模式是由高ＦｅＨＲ输入和有机碳再矿化引起
的；中等 ＴＯＣ／ＦｅＨＲ值 （０６～２５）模式表明 ＦｅＨＲ
和 ＯＣ的来源或相互作用相同；低 ＴＯＣ和低 ＦｅＨＲ模
式是海洋初级生产力低和化学风化弱的结果（图

５）。ＥＣ２００５钻孔岩心沉积物的 ＴＯＣ／ＦｅＨＲ值普遍低
于０６（图 ５），一方面代表了物源区长江高 ＦｅＨＲ的
输入，另一方面代表了研究区动荡的沉积环境导致

氧化或亚氧化环境。

图 ５　东海 ＥＣ２００５钻孔岩心沉积物 ＴＯＣＦｅＨＲ关系图 （据

　　　　　　　　Ｈｕａｎｇｅｔａｌ．，２０２３；修改）

Ｆｉｇ５　ＴＯＣ－ＦｅＨＲｄｉａｇｒａｍｏｆＣｏｒｅＥＣ２００５ｓｅｄｉｍｅｎｔｓｉｎｔｈｅＥａｓｔ

　　　　　　　　ＣｈｉｎａＳｅａ（ｍｏｄｉｆｉｅｄｆｒｏｍＨｕａｎｇｅｔａｌ．，２０２３）

综上所述，ＦｅＴ／Ａｌ值和 ＴＯＣＦｅＨＲ关系图（图

５）表明 ＥＣ２００５钻孔岩心沉积物沉积时处于氧化

或亚氧化环境，而 ＦｅＨＲ－ＦｅＴ和 Ｆｅｐｙ－ＦｅＨＲ关系图（图

４）可能受到研究区物源、风化作用等因素影响导

致 ＦｅＨＲ／ＦｅＴ 值偏高。因此，在使用 ＦｅＨＲ－ＦｅＴ 和

Ｆｅｐｙ－ＦｅＨＲ关系图进行水体氧化还原状态的判断时应

谨慎。
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５３　晚更新世以来沉积环境对活性铁命运
的控制

ＥＣ２００５钻孔岩心沉积物活性铁含量整体较高，
活性铁组分的相对含量变化可能与沉积物铁的来

源、沉积物的粒度、沉积环境、成岩作用以及不同

活性铁组分之间的相互转化有关 （Ｚｈｕｅｔａｌ．，
２０１２；Ｗｅｉｅｔａｌ．，２０２１；Ｐａｓｑｕｉｅｒｅｔａｌ．，２０２２；Ｖｏｓ
ｔｅｅｎｅｔａｌ．，２０２２；Ｃｈｅｎｅｔａｌ．，２０２３）。基于徐方建
等 （２００９）和 Ｌｉｕ等 （２０２１）对 ＥＣ２００５钻孔岩心
沉积环境的划分，本研究重点探讨末次冰消期以来

海陆环境演化 （Ｕ１－Ｕ３）对铁组分的控制机制。
５３１　陆相沉积环境中活性铁的组成

在 Ｕ１，Ｆｅｐｙ含量最低且接近为 ０（图 ６－Ａ，６－

Ｂ）。沉积物中的 Ｆｅｐｙ主要以黄铁矿的形式存在，
研究表明黄铁矿的形成受有机质的含量与活性、硫

酸盐的含量及活性铁含量的限制，且一般认为，在

非海洋环境中，硫酸盐和活性铁是主要的限制因

素；而在正常海洋环境中，往往受限于有机质的含

Ａ—Ｆｅｐｙ／ＦｅＨＲ比值；Ｂ—活性铁组分相对百分含量；Ｃ—ＴＯＣ／ＴＳ揭示的海陆演化过程（Ｌｉｕｅｔａｌ．，２０２１）；Ｄ—相对海平面变化（Ｌａｍｂｅｃｋｅｔａｌ．，２０１４）

图 ６　东海 ＥＣ２００５钻孔岩心沉积物活性铁组成对沉积环境演化的响应

Ｆｉｇ６　ＲｅｓｐｏｎｓｅｏｆｒｅａｃｔｉｖｅｉｒｏｎｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎｓｅｄｉｍｅｎｔｓｔｏｅｖｏｌｕｔｉｏｎｏｆｓｅｄｉｍｅｎｔａｒｙｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔｏｆＣｏｒｅＥＣ２００５ｉｎｔｈｅＥａｓｔＣｈｉｎａＳｅａ

量与活性 （Ｂｅｒｎｅｒ，１９７０，１９８４；Ｌｉｕｅｔａｌ．，２０２０）。
Ｄｅａｎ和 Ａｒｔｈｕｒ（１９８９）建立了一套 ＦｅＴＴＳＴＯＣ三
端元图模型来研究黄铁矿形成的限制因素，对于铁

限制的一组样品，其沿着恒定的 ＴＳ／ＦｅＴ线绘制，
如图 ７中 ＴＳ／ＦｅＴ＝１１５和 ０８６线，具体取决于
ＦｅＴ的活性程度；对于硫和碳限制的样品，往往以

ＴＳ／ＴＯＣ＝０４为界限，靠近或者沿着三端元图中
ＦｅＴＴＯＣ轴的数据往往代表着硫限制，而靠近或者
沿着 ＦｅＴＴＳ轴的数据往往代表着碳限制（图 ７）。
在 Ｕ１，ＥＣ２００５岩心沉积物中 ＦｅＨＲ含量远高于测定
的 Ｆｅｐｙ含量，且三端元图数据远离铁限制趋势线，
因此不可能存在铁限制的情况，整个岩心沉积物亦

是如此。Ｕ１的岩心沉积物数据贴近 ＦｅＴＴＯＣ轴，
表明该阶段黄铁矿形成的限制因素为硫限制，而该

阶段的沉积物处于陆相沉积环境中，陆相沉积环境

中硫酸盐浓度很低，因而导致环境中溶解态硫化物

的产量很小，所以 Ｆｅｐｙ含量极低，ＴＯＣ／ＴＳ值达到
最高（图 ６－Ｃ）。

在 Ｕ１，Ｆｅｏｘ（Ｆｅｏｘ１和 Ｆｅｏｘ２）为 ＥＣ２００５钻孔岩
心沉积物中含量最高的活性铁组分（图 ６－Ｂ）。

Ｆｅｏｘ１为无定形和结晶差的铁 （氢）氧化物，如纤

铁矿和水铁矿，其特点是易还原，与溶解的硫化物

反应非常快；Ｆｅｏｘ２为主要为晶状铁 （氢）氧化物，

如针铁矿和赤铁矿，相较于 Ｆｅｏｘ１，其特点是结晶
度更强、还原性更差，与溶解的硫化物反应更慢

（Ｃａｎｆｉｅｌｄ， １９８９； Ｃａｎｆｉｅｌｄ ｅｔａｌ．， １９９２； Ｐｏｕｌｔｏｎ
ｅｔａｌ．，２００４ｂ；Ｚｈｕｅｔａｌ．，２０１５）。根据经典的早期
成岩序列，当能量上更有利的终端电子受体 （Ｏ２，

ＮＯ－３和 Ｍｎ
４＋
）耗尽时，Ｆｅ３＋可能成为有机质氧化

的重要氧化剂 （异化铁还原）（Ｆｒｏｅｌｉｃｈｅｔａｌ．，１９７９；
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图 ７　东海 ＥＣ２００５钻孔岩心沉积物的 ＦｅＴＴＳＴＯＣ三端元图 （据 ＤｅａｎａｎｄＡｒｔｈｕｒ，１９８９；修改）

Ｆｉｇ７　ＦｅＴＴＳＴＯＣｔｈｒｅｅｔｅｒｍｉｎａｌｄｉａｇｒａｍｏｆＣｏｒｅＥＣ２００５ｓｅｄｉｍｅｎｔｓｉｎｔｈｅＥａｓｔＣｈｉｎａＳｅａ（ｍｏｄｉｆｉｅｄｆｒｏｍＤｅａｎａｎｄＡｒｔｈｕｒ，１９８９）

董宏坤等，２０２２）。异化铁还原被认为是沉积有机
质整体氧化的第 ２重要途径，仅次于微生物硫酸盐
还原 （Ｃａｎｆｉｅｌｄｅｔａｌ．，１９９３）。在活性铁含量高、活
性有机质含量中低的亚氧化沉积物中，异化铁还原

可竞争性地抑制 ＳＯ２－４ 的还原，从而成为有机质氧
化的 主 要 途 径 （Ｖａｎｄｉｅｋｅｎｅｔａｌ．，２００６；Ｎｉｃｋｅｌ

表 ２　东海 ＥＣ２００５钻孔岩心沉积物铁组分及 ＴＯＣ相关系数

Ｔａｂｌｅ２　ＩｒｏｎｓｐｅｃｉａｔｉｏｎａｎｄＴＯＣｃｏｒｒｅｌａｔｉｏｎｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔｏｆｃｏｒｅＥＣ２００５ｓｅｄｉｍｅｎｔｓｉｎｔｈｅＥａｓｔＣｈｉｎａＳｅａ

组分 Ｆｅｃａｒｂ／％ Ｆｅｏｘ１／％ Ｆｅｏｘ２／％ ＦｅＰＲＳ／％ Ｆｅｐｙ／％ ＦｅＵ／％ ＴＯＣ／％

Ｆｅｃａｒｂ／％ １

Ｆｅｏｘ１／％ ０．７７ １

Ｆｅｏｘ２／％ ０．３２ －０．０４ １

ＦｅＰＲＳ／％ －０．２９ －０．２１ ０．２１ １

Ｆｅｐｙ／％ －０．７２ －０．５５ －０．２２ ０．５９ １

ＦｅＵ／％ ０．１２ ０．１２ ０．２７ －０．２８ －０．３９ １

ＴＯＣ／％ ０．６７ ０．６９ ０．１４ －０．０１ －０．４０ ０．２５ １

ｅｔａｌ．，２００８）。此外，由于 Ｆｅｏｘ１比 Ｆｅｏｘ２还原性更强，

异化铁还原过程优先消耗 Ｆｅｏｘ１ （ＬｏｖｌｅｙａｎｄＰｈｉｌ

ｌｉｐｓ，１９８６）。ＥＣ２００５钻孔岩心沉积物 Ｆｅｏｘ１与 ＴＯＣ

含量具有良好的相关性（表 ２，ｒ＝０６９），这种共

变关系可能是因为二者具有共同的来源或相互作用

（例如通过吸附、共沉淀和聚集形成 ＦｅＯＣ聚合
体），促进了它们在运输和成岩过程中的相互保存

（刘喜停和颜佳新，２０１１；Ｌａｌｏｎｄｅｅｔａｌ．，２０１２；
Ｒｉｅｄｅｌｅｔａｌ．，２０１３；胡利民等，２０２３）。Ｆｅｏｘ２与ＴＯＣ
含量相关性较低（表 ２，ｒ＝０１４），其可能原因是

Ｆｅｏｘ２结晶度更高，其表面对有机碳的吸附能力
更低。

Ｕ１为整个岩心沉积物 Ｆｅｃａｒｂ含量最高的阶段
（图 ２－Ａ），Ｆｅｃａｒｂ主要有 ２种形式：菱铁矿 （Ｆｅ

ＣＯ３） 和 铁 白 云 石 ［Ｃａ（Ｆｅ２＋，Ｍｇ２＋，Ｍｎ２＋）
（ＣＯ３）２］。自生菱铁矿的形成条件比较严格，一般
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是在亚氧化、富铁以及低硫酸盐的情况下形成

（Ｐｅｔｒａｓｈｅｔａｌ．，２０１７；陈成业等，２０２２；Ｌｉｕｅｔａｌ．，
２０２３）。氧化或硫化条件均会抑制菱铁矿的生成，
氧化条件会导致 Ｆｅ２＋快速氧化生成铁 （氢）氧化

物；硫化条件会导致 Ｆｅ２＋与硫化物结合生成黄铁矿
（Ｂｅｒｎｅｒ，１９８１；Ｒｏｍａｎｅｋｅｔａｌ．，２００９；陈成业等，
２０２２；Ｌｉｕｅｔａｌ．，２０２３）。铁白云石一般认为是在白
云岩形成和成岩演化过程中受到各种热液流体的改

造和影响形成 （由雪莲等，２０１８），ＥＣ２００５钻孔
岩心所在研究区无明显的火山活动和热液作用

（徐方建等，２００９）。Ｕ１处于陆相沉积环境中，该
阶段有机质来源相对充足，硫酸盐浓度很低且富含

铁，有机质氧化以异化铁还原为主，因此 Ｆｅｃａｒｂ的
生成受控于异化铁还原 （Ｌｉｕｅｔａｌ．，２０２３）。同时，
观察到 Ｆｅｃａｒｂ含量变化趋势与 Ｆｅｏｘ１含量变化趋势高
度一致（图 ２－Ａ，２－Ｂ），且从整个岩心沉积物铁组
分相关性来看，Ｆｅｃａｒｂ始终与 Ｆｅｏｘ１保持着较强的正
相关性（表 ２，ｒ＝０７７），这可能是异化铁还原消
耗 Ｆｅｏｘ１生成 Ｆｅ

２＋
、Ｆｅ２＋与 ＣＯ２－３ 结合生成 Ｆｅｃａｒｂ的结

果，进而导致 Ｆｅｏｘ１含量的变化趋势和 Ｆｅｃａｒｂ含量的
变化趋势一致。

５３２　海陆过渡环境中活性铁的组成
受末次冰消期海平面上升的影响（图 ６－Ｄ），

Ｕ２处于海陆过渡时期，此时期海水开始影响研究
区 （Ｌｉｕｅｔａｌ．，２０２０），由于海水中 ＳＯ２－４ 的补充，

ＳＯ２－４ 还原产生的游离态 Ｓ
２－
可以进入沉积物孔隙水

中与活性铁结合，导致该环境中的 Ｆｅｐｙ含量明显增
加。随着海水的逐渐覆盖，Ｆｅｐｙ含量呈较为明显的

上升趋势（图 ６－Ａ），这与 ＳＯ２－４ 的不断补充有关，

导致更多的游离态 Ｓ２－可以与活性铁结合，并最终
生成黄铁矿 （Ｌｉｕｅｔａｌ．，２０２３）。从 ＦｅＴＴＳＴＯＣ三
端元图中可以看出 Ｕ２的样品数据向 ＦｅＴＴＳ轴偏移
明显（图 ７），说明该阶段硫的限制逐渐减弱甚至出
现一定程度的碳限制。与之相反的是 Ｆｅｃａｒｂ含量的
变化，Ｕ２中 Ｆｅｃａｒｂ含量明显低于 Ｕ１中 Ｆｅｃａｒｂ含量，
且随着深度的减小 Ｆｅｃａｒｂ含量呈现明显的降低趋势
（图 ６－Ｂ）。此外，整个岩心沉积物 Ｆｅｃａｒｂ含量与
Ｆｅｐｙ含量呈明显的负相关（表 ２，ｒ＝－０７２）。考虑
到 Ｆｅｃａｒｂ的形成条件，该阶段 Ｆｅｃａｒｂ含量的降低可能
包含了以下 ２点因素：（１）此时沉积环境的氧化性
增强，有利于菱铁矿生成的亚氧化环境不复存在，

菱铁矿的生成可能更多地局限在沉积物的孔隙水中

或部 分 缺 氧 的 水 柱 中 （Ｐｅｔｒａｓｈｅｔａｌ．，２０１７）；
（２）Ｆｅ２＋与硫化物有更强的亲合力进而结合形成黄
铁矿，抑制 Ｆｅ２＋与 ＣＯ２－３ 的结合 （Ｌｉｕｅｔａｌ．，２０２３），
这可能是导致该阶段 Ｆｅｃａｒｂ含量降低的主要原因。
Ｆｅｃａｒｂ含量的降低与 Ｆｅｐｙ含量的增加都是随着海平面
的上升逐渐变化的，然而，在这段时间中 Ｆｅｃａｒｂ含
量仍旧大于 ０（图 ６－Ｂ），说明孔隙水中的硫化物
并不能完全沉淀 Ｆｅ２＋，孔隙水中残存的 Ｆｅ２＋仍有可
能和少量 ＣＯ２－３ 结合导致菱铁矿的生成 （Ｌｉｕｅｔａｌ．，

２０２３）。由于Ｆｅｏｘ提供用于Ｆｅｐｙ与Ｆｅｃａｒｂ生成的 Ｆｅ
２＋
，

因此 Ｆｅｐｙ和 Ｆｅｃａｒｂ含量之和的变化与Ｆｅｏｘ含量变化呈
现一定的相似性（图 ６－Ｂ）。
５３３　海相沉积环境中活性铁的组成

在 Ｕ３，海水完全覆盖研 究区 （Ｌｉｕｅｔａｌ．，
２０２０），该时期海平面基本达到现代海平面位置
（图 ６－Ｄ）。Ｆｅｐｙ含量整体较高且波动剧烈（图 ２－

Ｆ），ＦｅＴＴＳＴＯＣ三端元图显示 Ｕ３的样品数据基本
位于 ＴＳ／ＴＯＣ＝０４右侧，且靠近 ＦｅＴＴＳ轴（图 ７），
说明该阶段黄铁矿的形成主要受有机质的控制，然

而在 ５４４ｃｍ深度以上层位，Ｆｅｐｙ含量随着深度减小
逐渐降低，推测主要是黄铁矿氧化形成 Ｆｅ（Ⅲ）
（氢）氧化物造成的，沉积层位较浅的沉积物受到

陆架海不稳定的水动力条件和生物扰动作用的影

响，加剧了沉积物与上覆水体之间的物质交换，促

使黄铁矿的氧化，导致 Ｆｅｐｙ含量的降低 （Ｚｈｕ
ｅｔａｌ．， ２０１２； Ｐａｓｑｕｉｅｒ ｅｔａｌ．， ２０２２； Ｌｉｕ ｅｔａｌ．，
２０２３）。据报道，在大多数海洋沉积物中，９６％以
上通过微生物硫酸盐还原产生的黄铁矿在最终埋藏

之前已经被再氧化 （Ｌｉｎｅｔａｌ．，２０００），这表明动态
条件对黄铁矿的再氧化有很大贡献。我们之前在该

岩心顶部沉积物中发现的自生石膏也说明 Ｆｅｐｙ的再
氧化 （Ｌｉｕｅｔａｌ．，２０１８ｂ）。该阶段 Ｆｅｃａｒｂ含量很低、
接近于 ０（图 ２－Ａ），但整体呈现随着深度减小逐
渐增加的趋势，尤其是 １６４ｃｍ以上层位，其含量
增加更明显（图 ２－Ａ），推测可能原因是越接近表
层，沉积物中有机质微生物 ＳＯ２－４ 还原减弱，异化
铁还原在有机质氧化过程中越来越重要，更多的

Ｆｅ２＋与 ＣＯ２－３ 结合生成 Ｆｅｃａｒｂ。这也进一步说明异化
铁还原是浅表层有机质氧化的主要路径，与之前浅

表层沉积物的研究一致 （Ｚｈｕｅｔａｌ．，２０１６）。
本研究利用铁组分分析的方法对末次冰消期以

来东海内陆架泥质区 ＥＣ２００５岩心沉积物活性铁命

３９４１
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运进行了初步研究，研究结果可与 Ｌｉｕ等 （２０２３）
利用重矿物对 ＥＣＭＺ岩心开展的含铁矿物研究进行
很好的对比。鉴于陆架活性铁的复杂性，可以利用

重矿物和铁组分等方法开展综合对比研究，进一步

揭示陆架铁在全球海洋 Ｃ－Ｓ－Ｆｅ循环中的重要作
用。在后续的工作中应通过多指标和数值模拟的方

法对不同地质背景下活性铁命运的影响因素进行定

量化研究，这不仅有利于理解现代边缘海泥质区内

的Ｃ－Ｓ－Ｆｅ生物地球化学循环，同时对理解深时海
洋环境的演化也具有重要意义。

６　结论
本研究主要通过对东海内陆架泥质区 ＥＣ２００５

钻孔岩心沉积物的铁组分数据分析，结合前人的研

究结果，初步探讨了沉积环境对陆架活性铁命运的

控制。主要结论如下：

１）根据铁组分的相关指标以及前人研究，判
断 ＥＣ２００５钻孔岩心沉积物的铁主要来自于长江输
入的陆源碎屑物质，并且具有活性铁含量高的特

征。

２）ＦｅＨＲ／ＦｅＴ和 Ｆｅｐｙ／ＦｅＨＲ指标在指示氧化还原
状态时，可能会受到研究区物源、风化作用等因素

的影响，在使用铁组分指标进行水体氧化还原状态

的判断时应谨慎。

３）ＥＣ２００５钻孔岩心沉积物中 Ｆｅｐｙ和 Ｆｅｃａｒｂ呈
明显的竞争关系，其含量变化主要受 Ｆｅｏｘ１含量、
氧化还原状态以及海陆环境演化的影响；Ｆｅｏｘ１含量
与 ＴＯＣ含量的变化密切相关，其不同的地球化学
行为影响着研究区 Ｆｅｐｙ和 Ｆｅｃａｒｂ含量的变化。
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