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摘  要：内蒙古分布的众多湖泊受到环境变化影响出现氟化物浓度超标问题，对人体和湖泊产生致癌性健康风险和潜在生态环

境风险。为了深入探讨湖泊沉积物中氟化物的赋存形态特征，揭示氟化物的吸附-解吸行为与影响因素之间的响应关系。以岱海

为研究对象，采集表层沉积物样品，通过多级提取检测不同形态氟化物含量，应用 ArcGIS 软件进行氟化物时空差异性分析，

进一步设计了 4 因素、3 水平沉积物氟化物吸附-解吸正交模拟和吸附-解吸动力学模型模拟实验，揭示环境因子对寒旱区湖泊

氟化物吸附和解吸行为的影响。结果表明：岱海沉积物中总氟含量均值为 860.44±53.64 mg·kg-1，变化范围为 600.03~1388.67 

mg·kg-1。其中，水溶态、可交换态、铁锰结合态、有机束缚态氟化物含量变化范围分别为 29.51~42.87 mg·kg-1，8.37~21.81 mg·kg-

1，2.46~7.21 mg·kg-1，9.79~17.59 mg·kg-1之间。对沉积物氟化物吸附-解吸过程拟合分析得出，不同初始浓度条件下，准二级动

力学模型拟合度更高，能够更好地表征该吸附体系的动力学过程；选用 Langmuir、Freundlich 两种热力学模型拟合分析氟化物

吸附行为，证实吸附过程中单层吸附起关键作用，而非均相表面的多分子层吸附也是影响吸附行为的重要因素；进一步通过正

交实验数据极差分析和方差分析，确定了各环境因素对吸附效果的影响程度和显著性。其中，温度是氟化物吸附-解吸的核心驱

动因子（ANOVA 显著性：温度>初始浓度>扰动强度>pH）。根据 k 值筛选出最优条件：初始浓度 10 mg·L-1，温度 20 ℃，pH=7，

震荡频率 200 r·min-1。本研究可为寒旱区湖泊沉积物氟释放污染防控提供重要的理论支撑。 
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Abstract: Lakes across Inner Mongolia are increasingly affected by elevated fluoride concentrations due to environmental changes, 

posing significant ecological and human health risks, including carcinogenic threats. To elucidate the speciation of fluoride in lake 

sediments and the factors governing its adsorption-desorption behavior, we conducted a study on Lake Daihai. Surface sediment samples 

were collected, and fluoride speciation was determined using sequential extraction. The spatiotemporal distribution of fluoride was 

analyzed with ArcGIS. Furthermore, a 4-factor, 3-level orthogonal experiment and adsorption-desorption kinetic modeling were employed 

to investigate the influence of environmental factors on fluoride behavior in sediments from cold arid lakes. Results indicated that the 

average total fluoride content in the sediments was 860.44 ± 53.64 mg/kg, ranging from 600.03 to 1388.67 mg/kg. The concentrations of 

water-soluble, exchangeable, Fe/Mn-bound, and organic-bound fluoride ranged from 29.51 to 42.87 mg/kg, 8.37 to 21.81 mg/kg, 2.46 to 

7.21 mg/kg, and 9.79 to 17.59 mg/kg, respectively. Kinetic analysis revealed that the pseudo-second-order model provided a superior fit 

across different initial concentrations, indicating its appropriateness for describing the adsorption process. Thermodynamic fitting with 

Langmuir and Freundlich models confirmed that monolayer adsorption was dominant, with multilayer adsorption on heterogeneous 

surfaces also being a significant mechanism. Range and variance analysis of the orthogonal experiment identified temperature as the core 

driving factor for fluoride adsorption-desorption (significance order: temperature > initial concentration > disturbance intensity > pH). 

The optimal adsorption conditions were determined as an initial concentration of 10 mg/L, a temperature of 20 °C, pH 7, and a shaking 

frequency of 200 r/min. This study provides a critical theoretical basis for managing fluoride release from lake sediments in cold, arid 

regions. 
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氟化物是天然水体的组成部分之一，广泛存在于河流、湖泊、地下水等水体中。水中的氟化物通常来

源于岩石和矿物的溶解过程，特别是含有氟的矿物，如氟石（CaF₂）和萤石。这些矿物在水流通过时会释

放氟离子，水中氟含量的高低与所流经的岩石富氟程度有着密切关系。受地质条件影响，不同地区水体中

氟的含量存在着显著差异。刘东生院士[5]深入研究了中国氟物质的地质和地球化学背景，以及地方性氟病

的分布特点。认为中国的地方性氟病主要集中在四个区域，这些区域的氟源均来自富含氟的岩石，同时干

旱和半干旱的地质环境有助于氟的积累，大部分氟化物以沉淀、吸附和络合等形式积聚在沉积物中，蓄积

在沉积物中的氟化物不仅会对底栖生物造成直接影响，还会在沉积环境条件发生变化时向水体中释放，导

致沉积物成为水生态系统中最重要的内部污染源[6]。氟化物具有非生物降解性，可通过生物累积和食物链

传播，进而影响整个生态系统
错误!未找到引用源。

。由此可见，研究氟化物在湖泊沉积物中的赋存形态，有助于深

入理解该地区生态系统中氟的迁移与转化机制，对预测和控制氟化物对水体及生态系统潜在风险具有重要

的实际意义。 

目前，纵多学者对我国南方和中原地区地表和地下水体氟化物展开了一些相关研究报

道，如戴星[8]等研究了松嫩平原高氟区水库地表水氟化物的时空分布规律、影响因素，并评估了其健康风

险。Qingqing Liu
错误!未找到引用源。

等研究了山西省地下水氟和砷污染变化情况，为减少地下水污染和防范居民

健康风险提供了支持和建议。关于岱海水环境、水生态恶化的问题也进行了广泛研究，研究焦

点集中于讨论湖泊沉积物污染释放
错 误 !未 找 到 引 用 源 。

、面积萎缩
错 误 !未 找 到 引用 源 。

、生物多样性减少
错

误 !未 找 到 引 用 源 。
等问题，对湖内沉积物中氟化物污染的系统性研究关注较少，张博 [ 13 ]等仅对岱

海沉积物中氟化物的空间分布特征进行了报道，忽略了氟化物沉积物 -上覆水水界面迁移机

理的研究。湖泊沉积物是连续、高分辨率的“地质档案”，记录着流域内环境的变化。氟的行为（迁移、



富集、释放）对环境条件极为敏感。现有研究证实氟化物大量存在于湖泊沉积物中，而湖泊沉积物中氟化

物吸附解吸行为、赋存形态转化与环境因素动态变化的响应关系缺少深入研究。尤其对于分布于半干旱区

内陆湖泊由于其独特的水文地球化学条件，如强蒸发作用、高氟背景值，以及显著的季节性温差，其沉积

物中氟化物迁移转化机制更加复杂，如何准确辨识岱海沉积物氟化物的赋存形态及分布特征，进一步采集

高氟化物分布区沉积物开展吸附-解吸模拟试验，应用动力学与热力学模型揭示沉积物中氟化物迁移机理

具有重要研究价值。 

岱海是我国北方重要的湖泊之一，位于中国内蒙古高原，是内蒙古地区第三大内陆湖泊，担负着内蒙

古自治区的生态功能调节、水土保持、涵养水源的重要任务。据遥感资料显示，1980-2020 年，岱海的水

位下降了 9 m，湖泊面积由 200 km2 萎缩至 50 km2 左右，仅是原湖泊面积的 36.15%。湖泊水量的突变促使

湖泊内物质发生浓缩，湖泊氟化物浓度持续升高。由于其独特的地理条件和气候特征，该地区湖泊沉积物

中氟化物的分布及其迁移转化规律与其他地区存在显著差异。因此，本研究通过野外采样与室内模拟实验，

深入探讨湖泊表层沉积物中氟化物的赋存形态特征及其影响因素，量化温度、pH 等因子对氟化物吸附-解

吸的贡献度，建立适用于寒旱区湖泊的氟污染预测模型，旨在揭示氟化物在沉积物-水界面的迁移转化机

制，从而为解决湖泊氟污染问题提供科学理论依据。 

1 材料与方法 

1.1 样品采集 

岱海（112°30'~112°52'E，40°30'~40°45'N）位于中国北方的半干旱区，坐落于内蒙古自治区乌兰察布

市的凉城县，地处温带半干旱大陆性季风气候区。岱海地处盆地的东南端，长 20 km，宽 10 km，2023 年

湖面面积约为 45km2，蓄水量为 5.19 亿 m3，最大水深为 18.4 m，平均水深约为 6 m[14]。该湖为典型的尾

闾湖，受季节性河流补给，但无外流。岱海的水源主要依赖于湖区降水、地表径流和地下径流，年平均气

温为 5.1 ℃，多年最高日平均水温为 26.6 ℃，年平均降水量为 392 mm，且年均蒸发量高达 1938 mm[15]。

本次在岱海湖区均匀布设 10 个采样点，涵盖了不同水深和地质类型，囊括了河口浅滩和湖心区域，编号

为 DH1—DH10（图 1），于 2023 年 4-11 月和 2024 年 1 月，每月乘船采集样品。使用抓斗取泥器采取 0-

10 cm 深的湖泊表层沉积物，将采集的沉积物样品在实验室自然风干（25℃，40 %RH），充分研磨后过

100 目筛，随后保存于封口袋中贮藏。 

 

图 1 研究区地理位置及采样点位布设 

Fig.1 The geographical location of the study area and the layout of sampling points 



1.2 实验方法 

1.2.1 沉积物氟化物含量测定 依据《土壤水溶性氟化物和总氟化物的测定离子选择电极法》(HJ 873-2017)，

沉积物总氟含量测定采用碱熔-电极法，不同形态氟化物（包括水溶态、可交换态、铁锰结合态、有机束缚

态以及残渣态）含量的测定，采用连续分级提取法对样品进行前处理，再用碱熔-电极法测定沉积物前处理

步骤如下： 

称取 1 g 处理后的沉积物样品，置于 100 ml 离心管中，加入 10 ml 超纯水，密封后将离心管放置于摇

床上 70 ℃振荡 2 h，随后放入离心机(6000 r/min)离心，提取上清液过 0.45 µm 玻璃纤维滤膜，测定水溶态

氟含量；用超纯水洗去残留的溶液，加入 10 ml 1 mol/L 的醋酸钠溶液，70 ℃振荡 2 h 后离心，收集滤液

上清液，过滤并测定可交换态氟含量；对上一步样品清洗后加入 10 ml 0.04 mol/L (pH=2)盐酸羟铵溶液，

60 ℃振荡 1 h，离心后过滤上清液，测得铁锰结合态氟含量；在上一步洗涤后的样品中加入 5 ml 30%的

H2O2，水浴振荡至 H2O2 完全挥发，随后加入 10 ml 3.2 mol/L 醋酸铵溶液，80 ℃振荡 1 h，离心后过滤上

清液，测得有机束缚态氟含量；残渣态氟含量为总氟含量与可提取态氟含量的差值。 

1.2.2 吸附-解吸动力学实验 称取 1.0000 g 过 80 目筛的表层沉积物样品，置于 3 个 100 ml 三角锥形瓶中。

向锥形瓶中分别加入 50 ml 浓度为 5 mg/L、15 mg/L、30 mg/L 的 NaF 溶液。将锥形瓶置于恒温摇床中进

行振荡。分别在 0、5、10、15、30、45、60、120、180 和 240 min 时间点取样，使用医用注射器吸取 5 ml

上清液并通过 0.45 μm 针式过滤器进行过滤。根据上覆水氟化物检测浓度值，及时补充相同体积或浓度的

模拟水，确保待测液体积误差小于 0.1%。随后使用多参数测试仪 SevenDirect SD 50（METTLER TOLEDO，

瑞士）测定上清液中氟化物的浓度。 

在吸附实验达到振荡平衡后，弃去各样品中的上清液，向每个锥形瓶中加入 50 ml 蒸馏水继续振荡。

同样在 0、5、10、15、30、45、60、120、180 和 240 min 时间点取样，收集上清液并通过 0.45 μm 滤膜，

最后使用多参数测试仪测定上清液中氟化物的浓度。 

吸附-解吸动力学模型用于描述吸附体系中溶质浓度随时间变化的动态过程。本次选取两种模型（准

一级动力学模型，准二级动力学模型）对氟化物在沉积物表面的吸附-解吸过程及其作用机理进行分析。 

一级动力学公式： 
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式中，q1、q2 为平衡吸附量(mg/g)；t 为吸附时间(min)；k1、k2 分别代表准一、二级吸附动力学速率常数，

min-1、g·/(mg·min)。 

1.2.3 吸附-解吸热力学实验 使用电子天平准确称取 1.0000 g 过 80 目筛的沉积物样品，分别装入 4 支 50 

ml 离心管中，配制质量浓度分别为 0、2、4、6、8 mg/L 的氟化钠（NaF）溶液，向每支离心管中依次加

入 25 ml 相应浓度的 NaF 溶液。将离心管置于恒温摇床中，分别在 15、25、35 ℃条件下，振荡 2 h，使吸

附反应达到平衡，振荡结束后，取出离心管，以 8000 r/min 离心 10 min，取上清液经 0.45 μm 滤膜过滤。

用电极法测定上清液中氟化物浓度，每个样品平行测定 3 次，取平均值作为最终结果。 

吸附等温曲线描述了在恒定温度下，吸附质在吸附剂表面的吸附量随其压力或浓度变化的曲线。本试

验采用 Langmuir 和 Freundlich 两种模型，对氟化物与沉积物之间的吸附热力学数据进行拟合分析。 

Langmuir 公式： 
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Freundlich 公式： 
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式中，KL 为 Langmuir 吸特征常数(L/g)；Qm 为沉积物中污染物的饱和吸附量；Ce 为污染物在液相中的质

量浓度(mg/L)；qe 为沉积物对污染物的吸附量(mg/g)；KF 为 Freundlich 吸附特征常数(L/g)；n 为描述非线

性程度的特征常数。 

1.2.4 吸附-解吸多因素正交模拟实验 岱海沉积物对氟化物的吸附效果不仅受其自身理化性质的影响，还

受到多种外部因素的制约，如 pH、扰动强度、温度以及上覆水氟离子浓度等。为模拟环境因子对湖泊沉

积物氟化物吸附行为的驱动作用，本次设计多因素水平正交实验，研究了温度、pH、扰动强度（震荡频率）

及上覆水氟离子浓度（初始浓度）对岱海沉积物氟化物吸附效果的影响。 

设计 4 因素 3 水平正交表格，共进行九组实验。其中，氟化钠初始浓度与 pH 通过控制变量法进行调

节。根据课题组前期研究成果，扰动强度设置为 3 个震荡频率梯度：快速震荡（200 r/min）、中速震荡（180 

r/min）和慢速震荡（160 r/min），温度范围基于岱海年均温（15.1 ℃）和夏季峰值（27.1 ℃）设定为 15 ℃、

20 ℃和 25 ℃。正交实验设计如表 1 所示。 

表 1 正交实验因素和水平 

Tab.1 Orthogonal experimental factors and levels 

水平 
因素 

A 初始浓度(mg·L-1) B 温度(℃) C pH D 震荡频率(r·min-1) 

1 5 15 3 160 

2 10 20 5 180 

3 15 25 7 200 

1.3 质量控制 

试验所选用试剂均为分析纯，溶液使用去离子水进行配置，每 10 个样品同步测量 2 次空白试样（去

离子水），在样品浓度中予以扣除。F-标准溶液加标回收率控制在 95%~105%，样品均进行 3 次平行实

验，结果以平均值表示，每组平行实验标准误差均<5%，用以保证实验精确性。 

1.4 数据处理 

实验数据采用 Excel 2022、IBM SPSS statistics 27 分析软件进行正交实验极差分析与方差分析；应用

Arcmap 10.8.2 绘制采样点位图，反距离权重法绘制含量分布图；使用 Origin 2024、R Studio 2024.12.0 进

行模型拟合与图形绘制。氟化物及影响因子之间的相关性采用 Pearson 相关性分析。 

2 结果与分析  

2.1 沉积物氟化物含量水平及时空差异性分析 

2.1.1 表层沉积物中各形态氟化物含量水平 岱海表层沉积物中总氟含量范围为 600.03~1388.67 mg/kg，平

均值为 860.44±53.64 mg/kg，对比各地区沉积物中总氟含量(表 2), 岱海表层沉积物中总氟含量均值显著高

于国内外大部分地区，但仍处于国内沉积物总氟含量变化范围内。 

根据其化学特性和结合方式，沉积物中氟化物的赋存形态可分为水溶态，可交换态，铁锰结合态，有

机束缚态以及残渣态。其中前 4 种形态统称为可提取态[24]。岱海表层沉积物中氟含量总体表现为：残渣态

≫可提取态。可提取态氟含量介于 51.41~69.49 mg/kg 之间，均值为 60.67±1.95 mg/kg，占比 7.1%；残渣

态氟含量介于 568.34~1197.34 mg/kg 之间，均值为 799.77±52.33 mg/kg，占比 92.9%（图 2）。在可提取

态氟化物中，则表现为水溶态>有机束缚态>可交换态>铁锰结合态。水溶态氟和可交换态氟是沉积物中对

环境变化最敏感的氟化物形态，有着较强的迁移性，易被生物吸收，在碱性条件下被称为生物有效氟[6],[25]。

其中水溶态氟含量介于29.51~42.87 mg/kg之间，均值为 32.36±1.31 mg/kg；可交换态氟含量介于 8.37~12.52 



mg/kg 之间，均值为 10.25±0.50 mg/kg。岱海作为封闭内陆湖泊，降水少，蒸发强烈，水体的矿化度和 pH

偏高。秦樊鑫[25]等人的研究表明，土壤中 pH 与水溶态氟呈极显著正相关，OH-与 F-具有相似的电荷和离

子半径（OH-≈1.40 Å， F-≈1.33 Å），因此两者在土壤胶体表面的吸附位点上存在强烈的竞争吸附。沉积

物中如铁氧化物（赤铁矿、针铁矿）、铝氧化物（三水铝石、勃姆石）、锰氧化物等组分表面常常带有正

电荷，吸附在这些正电荷上 F-称为可交换态氟化物。在碱性条件下，OH-将吸附位点上的 F-替换下来，使

F-重新释放到上覆水中，进而转化为水溶态氟化物[26]。铁锰结合态氟与有机束缚态氟可通过吸收作用转化

为生物有效氟
错误!未找到引用源。

，本研究中铁锰结合态氟含量介于 2.46~7.21 mg/kg 之间，均值为 4.84±0.50 mg/kg。

在碱性环境中，铁锰氧化物表面因带有负电荷而对氟化物的吸附能力显著减弱[27]，且沉积物中存在的其他

阴离子会与氟离子竞争吸附位点，进而降低铁锰结合态氟化物含量。有机束缚态氟化物是指氟化物与有机

质通过吸附、络合或共价结合等方式形成的复合物[28]。有机束缚态在 9.79~17.59 mg/kg 之间，均值为 13.22

±0.87 mg/kg。 

表 2 各地区沉积物中氟化物含量水平汇总表 1) 

Tab..2 Summary of fluoride content levels in sediments by region 

地点 

氟化物 

地点 

氟化物 

范围

(mg/kg) 

均值

(mg/kg) 

数据来

源 

范围

(mg/kg) 

均值

(mg/kg) 

数据来

源 

埃及地中海东部 30-1000 380 [16] 莱州湾沿海 130-528 336 [21] 

沙湖 936-1682 1261 [17] 内蒙古乌梁素海 328-1085 676 [22] 

运城盆地 206-781 - [18] 
内蒙古高原达里诺尔

湖 
253-940 643 [6] 

宁夏西吉县 200-900 629 [19] 中国沉积物 54-9364 506 [23] 

北京永定河 217-814 424 [20] 内蒙古岱海 600-1389 860 本研究 

1）“—”表示文章中没有相关数据 

 
图 2 各形态氟化物含量图                             图 3 岱海表层沉积物总氟化物空间分布 

Fig.2 Fluoride content of each form         Fig.3 Spatial distribution of total fluoride in surface sediments of Lake Daihai 

 

2.1.2 表层沉积物中氟化物时空分布特征 岱海表层沉积物总氟含量空间分布如图 3 所示，总氟含量表现为

西北部高，东南部低的分布特征，其中高值区（如 DH3 点位）总氟均值为 1270.87±24.00 mg/kg，较低值

区（如 DH8）总氟均值高 104.23%。低值主要集中在南部湖区步量河与东部湖区双水泉沟、大河沿河交汇

河口区域，高值主要集中在中西部湖区。其原因可能为氟化物浓度在河口处较低，汇入岱海湖体的河流对

氟化物具有一定的稀释作用，进而导致河口沉积物总氟含量偏低；而岱海中西部总氟含量偏高这一现象可

能与西部农业种植用地以及西南部岱海电厂早期循环水排污、入湖五苏木沟、弓坝河补给有关，也与西部

工业发展区的用地规划密切相关。沉积物中各形态氟化物空间分布如图 4 所示，其中水溶态氟化物与总氟



化物分布基本一致，总体呈现出西北部高、东南部低的分布趋势；铁锰结合态氟化物呈现出南部>北部>西

部>东部的特征；可交换态氟化物与有机束缚态氟化物分布情况复杂。 

运用 RStudio 对岱海表层沉积物和界面上覆水体的基本理化指标进行相关性分析表明(图 5)，水溶态

氟含量与总氟含量、铁锰结合态含量呈极显著正相关性(R 分别为 0.64、0.48，P<0.001)，与有机束缚态

氟含量呈高度显著正相关性(R 为 0.31，P<0.01)，表明岱海水溶态氟化物与总氟化物、铁锰结合态氟化

物、有机束缚态氟化物有着相同的变化趋势。可交换态氟含量与 pH、TDS 以及盐度(PSU)呈极显著负相

关性(R 为-0.43，P<0.001)，与电导率呈高度显著正相关性(R 为 0.31，P<0.01)，证实了界面上覆水理化性

质对表层沉积物中可交换态氟化物存在显著影响。有机束缚态氟可与大量存在的有机质竞争吸附位点或

形成可溶性络合物[26]。由此可见，岱海表层沉积物中可交换态氟化物与有机束缚态氟化物含量可能与沉

积物中稳态结合腐殖质分布趋势相关[29]，表层沉积物中氟化物含量的空间分异特征主要受区域地质环境

与水动力条件共同调控[30]。具体而言，氟化物来源既包含岱海湖盆内源沉积作用产生的原生矿物释放，

也涉及流域地表径流携带的外源输入。 

 

图 4 岱海表层沉积物可提取态氟化物空间分布 

Fig.4 Spatial distribution of extractable fluoride in surface sediments of Daihai 

 

2023 年 4-11 月，2024 年 1 月研究期内，岱海各月表层沉积物总氟含量范围在 600-1389 mg·kg⁻¹之间

（图 6），6 月和 9 月总氟含量均值最高，当水体中的氟化物来源于土壤或地下水时，气温和降水协同作

用导致湖泊降水补给、径流补给和蒸发量的增加，较强的水流可能会冲刷并携带陆地上的氟化物物质，

进而加剧氟化物在水体和沉积物中的积聚。4 月由于天气原因，未能采集到 DH8、DH9、DH10 三个点位

的沉积物样品，故不纳入分析范围。值得注意的是，7 月、8 月总氟均值较 6 月、9 月相比分别下降

3.63%和 3.31%，这一现象可能与夏季热力学条件改变导致的吸附-解吸动态平衡偏移有关。根据课题组

同步测定结果[14]，岱海上覆水总氟浓度范围在春季（4 月、5 月）、夏季（6-8 月）、秋季（9-11 月）冬

季（1 月）均值分别为 6.04、6.67、5.84 和 6.32 mg/L。其中夏季上覆水浓度均值较春季、秋季分别高

10.43%和 14.21%。结果表明，当温度超过氟化物吸附的最佳热力学阈值时，解吸行为增强，湖泊上覆水

中氟化物含量升高，沉积物中氟化物含量降低。 



 

***表示显著性 p＜0.001，**表示显著性 p＜0.01，*表示显著性 p＜0.05 

图 5 表层沉积物与界面上覆水体理化因子相关性分析 

Fig.5 Correlation Analysis of Physical and Chemical Factors of Overlying Water Bodies on the Surface Sediments and Boundaries 

 

图 6 沉积物中氟化物时间分布特征 

Fig.6 The temporal distribution characteristics of fluoride in sediments 

 

2.2 沉积物中氟化物的吸附-解吸机理分析 

2.2.1 吸附-解吸动力学分析 氟化物在岱海沉积物上的吸附动力学特征揭示了环境因子对吸附过程的多尺

度调控机制。由图 7 可见，在不同初始浓度下，氟化物的吸附量随吸附时间变化逐渐增加，最终趋于饱和，

趋势线逐渐平缓。具体来看，在前 15 min 内，吸附速率最快，斜率最大，氟化物在沉积物上的吸附量迅

速增加，且已接近平衡状态下总吸附量的 93%以上，表明这一阶段为快速吸附阶段；在 20 至 25 min 之

间，斜率逐渐趋平，氟化物在沉积物上的吸附速率开始减缓，吸附量的增加变得缓慢，进入了慢速吸附阶

段；而在 100 min 后，吸附量已无明显波动，可认为吸附过程已达平衡，这一阶段为吸附平衡阶段。研究



表明，吸附速率受氟化物浓度和吸附位点的影响显著。吸附位点越多且活性越高，吸附速率越快，吸附量

也越大。在快速吸附阶段，由于扩散阻力较小，氟化物主要通过扩散方式吸附在沉积物颗粒表面。沉积物

含有有限的吸附位点，表面结构较为简单，主要的相互作用力包括范德华力、氢键和偶极力，且所需的活

化能较低，此时分配作用占主导地位[31]；在慢速吸附阶段，沉积物表面的吸附位点逐渐趋于饱和，氟化钠

开始从大孔径向小孔径扩散，克服更大的扩散阻力向沉积物内部扩散，导致吸附推动力减弱，加之岱海高

盐碱度环境引发的竞争吸附行为，二者协同作用导致动力学迟滞，因此所需的活化能较高[32];最终，吸附

过程趋于平衡。准一级动力学拟合度(R²)高，表明吸附过程的整体速率受到物理扩散步骤的限制；准二级

动力学拟合度(R²)高，表明吸附过程的整体速率受到化学吸附步骤本身的限制。当初始浓度为 5 mg/L、15 

mg/L、30 mg/L 时，准一级动力学模型 R²
为 0.839、0.688 和 0.744(P<0.0001)，准二级动力学模型 R²为

0.840、0.696、0.740(P<0.0001)，相比之下，准二级动力学模型拟合度更高，其原因可能为沉积物中的铁

锰氧化物提供了活性位点，吸附过程以表面络合为主导。但两种动力学模型拟合度较为接近,表明可能存

在混合吸附机制共存的现象，需结合吸附热力学进一步分析。 

 

图 7 吸附-解吸动力学拟合曲线图 

Fig.7 Adsorption - desorption kinetics fitting curve 

 

在不同初始浓度下，氟化钠在沉积物上的解吸动力学的拟合趋势线如图如图 7(c)和 7(d)所示，解吸

过程与吸附行为具有相似的动力学特征，均呈现快速反应、缓慢过渡及最终平衡的动态特征。实验数据

显示，前 15 min 为快速解吸阶段，表现为解吸量急剧上升，随后解吸速率显著减缓，经历约 180 min 的

缓慢过渡期后逐渐达到动态平衡。其中，解吸总量仅为吸附量的 24.6%，这种现象可能与吸附质-吸附剂

间的特异性相互作用密切相关：一方面，表面络合与化学键合作用（如离子共价键形成）强化了吸附稳

定性[33]，另一方面，沉积物中铁铝氧化物等活性组分提供的特定吸附位点，通过配位交换机制产生了选

择性吸附效应，导致部分吸附质形成不可逆吸附现象。初始浓度为 5 mg/L、15 mg/L、30 mg/L 时，准一

级动力学模型 R²分别为 0.818、0.721 和 0.586(P<0.0001)，准二级动力学模型 R²分别为 0.815、0.648、

0.585(P<0.0001)，故准一级动力学模型较准二级动力学模型可更准确拟合表征氟化物在沉积物上的解吸



行为，表明解吸速率主要受固相内部扩散控制[34]，可能与岱海沉积物中黏土矿物的层间结构阻滞效应密

切相关。 

2.2.2 吸附热力学分析 吸附等温线经常被用在固-液吸附体系，来研究吸附质和吸附剂之间相互作用的关

系。本次选用 Freundlich、Langmuir 两种模型[35]，其中 Freundlich 模型主要适用于非均质层物理吸附，

Langmuir 模型主要适用于单分子层化学吸附。分别在 15 °C、25 °C、35 °C 的条件下对氟化物在沉积物上

的吸附特性进行拟合分析，如图 8(a)、图 8(b)所示。在一定温度的范围内，氟化物吸附量随温度增加呈现

升高趋势，表明升温有利于增强氟化物的吸附能力。然而当温度超过某一临界值时，氟化钠的溶解度增加，

导致疏水作用减弱，从而影响吸附效果，该实验结果与本文 2.1.2 中岱海沉积物中氟化物均值的时间分布

特征的结论相一致。根据拟合参数，比较 Langmuir 和 Freundlich 两种模型，发现 Langmuir 模型的确定系

数 R²在 0.983～0.999 之间，而 Freundlich 模型的确定系数 R²在 0.981～0.996 之间。相比之下，Langmuir

模型的拟合优度更高，说明在吸附过程中，单层吸附起到了关键作用。Freundlich 模型的拟合效果次之，

表明非均相表面的多分子层吸附也是影响吸附过程的重要机制。KF 值的大小反映了吸附剂与吸附质之间

的结合能力，且拟合曲线得到的 n 值大于 1，表明沉积物表面异质性显著，且与氟离子（F⁻）之间具有较

强的亲和力[36]。这些结果进一步证实了吸附过程并非简单的物理吸附，而是通过形成化学键实现的稳定化

学吸附。赵鹬[37]等的研究也得到了与本实验相似的结果。 

 

图 8 吸附热力学拟合曲线图 

Fig.8 Adsorption thermodynamics fitting curve 

 

2.2.3 吸附多因素正交实验结果分析 基于正交实验设计原理，本研究选取了对氟化物去除率影响最为显著

的 4 种影响因素作为自变量，即氟化物初始浓度（A）、温度（B）、pH（C）以及震荡频率（D），并以

氟化物去除率为响应值进行分析，旨在模拟环境因素对湖泊沉积物吸附行为的影响(表 3)。 

对各影响因素、各水平下的氟化物去除率取平均值并进行分析与计算, 表 3 中极差 R 越大，表明该

因素在实验过程中对氟化物去除率的影响越大。通过分析，初始浓度、温度、pH 和扰动强度（震荡频

率）的极差分别为 2.73%、4.47%、1.27%和 1.73%。经比较可知，针对岱海沉积物对氟化物的吸附能

力，上述 4 种因素中，对氟化物去除率的影响由大到小排序依次为：温度>初始浓度>扰动强度（震荡频

率）>pH。单因素下 k 值越大，则该水平下氟化物去除率越高，去除效果越好。因此，根据分析结果，

在氟化钠初始浓度为 10 mg/L，温度为 20℃，pH 为 7，扰动强度（震荡频率）为 200 r/min 的条件下，岱

海沉积物对氟化钠的吸附行为最强烈，去除效果最佳。 

对氟化物去除率进行方差分析(表 4),结果显示。氟化物去除率受到初始浓度、温度、pH、扰动强度

（震荡频率）的影响，其中初始浓度和温度对氟化物去除率影响极其显著(P<0.001)，pH 和扰动强度（震

荡频率）对氟化物去除率影响显著(P<0.05)，所选择的 4 种因素对氟化物去除率影响显著程度从大到小依

次为：温度>初始浓度>扰动强度（震荡频率）>pH。 

基于正交实验极差分析和方差分析结果表明，温度是沉积物-水界面氟化物吸附-解吸行为的核心驱动



因子，与岱海年温差达 30 ℃的强烈季节性波动存在耦合效应。该耦合效应有效阐明了研究区域表层沉

积物中总氟均值在 7-8 月高温季相较于 6 月、9 月呈现异常降低现象的机理，与本文 2.1.2 章节揭示的表

层沉积物氟化物含量时空分布特征相互印证。 

表 3 正交实验结果与极差分析 

Tab.3 Orthogonal experiment results and range analysis 

编

号 

A 初始浓度

(mg·L-1)  

B 温度

(℃) 
C pH 

D 震荡频率

( r·min-1) 

两次重复实验去除

率(%) 

平均去除率±标准

差(%) 

1 1(5) 1(15) 1(3) 1(160) 89.1 90.3 89.7±0.85 

2 1(5) 2(20) 3(7) 2(180) 92.4 91.8 92.1±0.42 

3 1(5) 3(25) 2(5) 3(200) 89.9 88.3 89.1±1.13 

4 2(10) 1(15) 3(7) 3(200) 94 94.8 94.4±0.57 

5 2(10) 2(20) 2(5) 1(160) 95.9 95.3 95.6±0.42 

6 2(10) 3(25) 1(3) 2(180) 89.8 88.4 89.1±0.99 

7 3(15) 1(15) 2(5) 2(180) 90.2 90.4 90.3±0.14 

8 3(15) 2(20) 1(3) 3(200) 93.7 92.7 93.2±0.71 

9 3(15) 3(25) 3(7) 1(160) 88.5 90.1 89.3±1.13 

k1 90.30  91.47  90.67  91.53     

k2 93.03  93.63  91.67  90.50     

k3 90.93  89.17  91.93  92.23     

R 2.73  4.47  1.27  1.73     

1）k1、k2、k3 表示表示 4 种因素对应 3 种水平的平均去除率 

 

表 4 沉积物氟化物去除率与 4 因素之间的方差分析结果 1) 

Tab.4 The results of variance analysis on the fluoride removal rate of sediments and the four factors involved 

方差来源 类平方和 自由度 均方 F 值 显著性 

A 初始浓度 24.564 2 12.282 20.245 ＜0.001*** 

B 温度 59.871 2 29.936 49.344 ＜0.001*** 

C pH 5.351 2 2.676 4.410 0.046* 

D 震荡频率 9.124 2 4.562 7.520 0.012* 

1）***表示极其显著差异(p＜0.001)，**表示高度显著差异(p＜0.01)，*表示显著差异(p＜0.05) 

 

为更进一步研究各因素对氟化物去除率的影响趋势，绘制了氟化物去除率(纵坐标)与影响因素水平

(横坐标)关系图（图 9）。可见，岱海表层沉积物对氟化物去除率随初始浓度 A 升高先增大后减小，原因

是初始浓度过低时，溶液中氟离子（F-）与吸附剂表面浓度差较小，导致吸附驱动力不足，难以在实验时

间内达到吸附平衡状态；而初始浓度过高时，吸附位点趋于饱和，去除率下降。氟化物去除率随温度升高

先增大后减小，其原因可能为低温条件时，受动力学限制作用，氟离子（F-）和吸附剂分子热运动减弱，

导致扩散速率降低[38]，吸附过程未能在实验时间内达到平衡；温度大于 20 °C 时，氟化物吸附受热力学作

用，且以化学吸附为主，反应过程释放热量(ΔH<0)，高温推动平衡向解吸方向移动[39]。氟化物去除率随 pH

升高而增大，原因是酸性条件下，氟离子（F-）与溶液中氢离子（H+）生成弱酸 HF 呈电中性而难以被静

电吸附；中性和弱碱性溶液中，氟离子以游离态存在，易被吸附剂捕获。氟化物去除率随扰动强度（震荡

频率）升高先减小后增大，此现象是多因素协同作用的结果，其作用机制涉及传质效率、吸附剂稳定性及

动态平衡的复杂耦合关系。 



 

图 9 沉积物氟化物去除率与影响因素水平关系图 

Fig.9 Relationship between removal rate and factor level 

3 结论 

    (1)岱海表层沉积物中总氟含量在 600.03~1388.67 mg/kg 之间，均值为 860.44±53.64 mg/kg，显著高于

国内外大部分地区。岱海表层沉积物中氟含量总体表现为残渣态≫可提取态。在可提取态氟化物中，则表

现为水溶态>有机束缚态>可交换态>铁锰结合态。相关性分析表明，可交换态氟含量与 pH、TDS 以及盐

度呈现出极其显著的负相关性(R 为 0.43，P<0.001)，与底层水电导率呈高度显著正相关性(R 为 0.31，P<0.01)，

证实了泥水界面上覆水理化性质对湖泊表层沉积物中可交换态氟化物的吸附-解吸存在显著影响。 

    (2)岱海总氟均值呈现出西北＞东南部低的分布特征，低值主要集中在东、南部湖区河口区域，高值主

要集中在中西部湖区。其中，高值区总氟含量较低值区高 104.23%。水溶态氟化物与总氟化物分布基本一

致，呈西北＞东南；铁锰结合态氟化物呈南部>北部>西部>东部；可交换态氟化物与有机束缚态氟化物分

布情况复杂。 

    (3)岱海表层沉积物氟化物的吸附特性拟合分析结果表明，准二阶动力学模型对于吸附过程拟合度更

高，而准一级动力学模型更适用于拟合解吸过程。选用 Freundlich、Langmuir 两种热力学模型对氟化物的

吸附特性拟合分析，Langmuir 模型的拟合优度更高，说明单层吸附起到了关键作用。Freundlich 模型的拟

合效果次之，表明非均相表面的多分子层吸附也是影响吸附过程的重要机制。 

(4)岱海表层沉积物氟化物吸附-解吸行为及赋存形态是一个主要受水温、pH 、扰动强度和上覆水氟离

子浓度等环境因素变化而制衡的动态源汇过程。4 种因素对氟化物沉积物-水界面迁移影响排序：温度>初

始浓度>扰动强度（震荡频率）>pH。与乌梁素海、达里诺尔湖等北方寒旱区同类湖泊相比，均存在蒸发浓

缩作用导致水体氟化物浓度偏高的共性问题，但岱海作为高盐碱典型尾闾湖浓缩、富集、离子交换作用相

比更加强烈，氟化物浓度升高趋势更加凸显，值得重点关注。建议长期监测岱海水体氟含量变化，重点关

注高温期泥-水界面氟释放行为，可采取定期清淤等工程措施，有效降低和控制氟污染风险。 
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