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摘要：研究河口湿地沉积物甲烷（ＣＨ４）产生和氧化对外源物质输入的响应，对环境保护及温室气体减排具有重要意义．本研究基于室内培养－

气相色谱法，探讨了闽江河口半咸水芦苇（Ｐｈｒａｇｍｉｔｅｓ ａｕｓｔｒａｌｉｓ）沼泽湿地沉积物 ＣＨ４产生与氧化对不同外源物质（底物、电子受体和营养物质）

输入的响应．结果表明： ＣＨ３ＯＨ（５００ ｍｇ·ｋｇ－１）、Ｃ３Ｈ９Ｎ（５００ ｍｇ·ｋｇ－１）和 Ｆｅ２＋（０～５００ ｍｇ·ｋｇ－１）对 ＣＨ４产生潜力起促进作用（ｐ＜０．０５）；ＮＯ－
３（０～

５００ ｍｇ·ｋｇ－１）、ＮＯ－
２（０～５００ ｍｇ·ｋｇ－１）、Ｆｅ３＋（５０ ｍｇ·ｋｇ－１）和 ＮＨ＋

４（５０ ～ ５００ ｍｇ·ｋｇ－１）表现为抑制 ＣＨ４产生潜力（ ｐ＜０．０５）；而 ０ ～ ５０ ｍｇ·ｋｇ－１的

ＣＨ３ＯＨ 和 Ｃ３Ｈ９Ｎ、０～５００ ｍｇ·ｋｇ－１的 ＣＨ３ＣＯＯＨ、ＳＯ２－
４ 、Ｍｎ４＋、ＰＯ３－

４ 和低剂量的 ＮＨ＋
４（０～５ ｍｇ·ｋｇ－１）对 ＣＨ４产生的影响不显著（ｐ＞０．０５） ．实验剂

量内（０～５００ ｍｇ·ｋｇ－１），Ｆｅ３＋和 Ｍｎ４＋的添加可促进 ＣＨ４氧化（ｐ＜０．０５）；ＣＨ３ＣＯＯＨ、ＣＨ３ＯＨ、Ｃ３Ｈ９Ｎ、ＮＯ－
３ 、ＮＯ－

２ 、ＳＯ２－
４ 、ＮＨ＋

４ 和低剂量的 ＰＯ３－
４ （０～

５０ ｍｇ·ｋｇ－１）对沉积物 ＣＨ４氧化潜力均有显著的抑制作用（ ｐ＜０．０５）；而 Ｆｅ２＋ 对 ＣＨ４氧化没有显著影响（ ｐ＞０．０５） ．综合分析表明，ＣＨ３ＣＯＯＨ、

ＣＨ３ＯＨ、Ｃ３Ｈ９Ｎ、ＮＯ－
３ 、ＮＯ－

２ 、ＳＯ２－
４ 、ＰＯ３－

４ 、ＮＨ＋
４ 和 Ｆｅ２＋的输入对沉积物 ＣＨ４产生和氧化的综合作用为增加 ＣＨ４排放通量，而 Ｆｅ３＋和 Ｍｎ４＋输入的

综合作用则与之相反．
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Ｋｅｙｗｏｒｄｓ： ｍｅｔｈａｎｅ ｐｒｏｄｕｃｔｉｏｎ ｐｏｔｅｎｔｉａｌ； ｍｅｔｈａｎｅ ｏｘｉｄａｔｉｏｎ ｐｏｔｅｎｔｉａｌ； ｅｘｏｇｅｎｏｕｓ ｓｕｂｓｔａｎｃｅｓ； Ｍｉｎ Ｒｉｖｅｒ ｅｓｔｕａｒｉｎｅ ｗｅｔｌａｎｄ

１　 引言 （Ｉｎｔｒｏｄｕｃｔｉｏｎ）

甲烷 （ ＣＨ４ ）、 二氧化碳 （ ＣＯ２ ） 和氧化亚氮

（ＮＯ２）是主要的温室气体，当今全球大气中的 ＣＨ４

浓度是工业革命前的 ２．５ 倍（ ＩＰＣＣ，２０１３）．ＣＨ４的单

分子增温潜势是 ＣＯ２的 ２５ 倍，全球大气中 ＣＨ４浓度

的微量变化将引起气候的深刻变化 （ Ｂｒｉｄｇｈａｍ
ｅｔ ａｌ．，２０１３），因而受到国际社会的高度关注．厌氧生

境是 ＣＨ４产生与排放的主要源地，其中，天然湿地对

全球 ＣＨ４ 排 放 通 量 的 贡 献 率 约 为 １５％ ～ ４０％
（Ｂｒｉｄｇｈａｍ ｅｔ ａｌ．， ２００６）．湿地土壤是大气中甲烷的

“源”或“汇”，取决于产甲烷菌（Ｍｅｔｈａｎｏｇｅｎｕｓ） 的

ＣＨ４产生潜力和甲烷氧化菌（Ｍｅｔｈａｎｏｔｒｏｐｈｓ）的 ＣＨ４

氧化潜力二者之间的平衡，并受外源物质输入的影

响（Ｅｒｉｋｓｓｏｎ ｅｔ ａｌ．， ２０１０）．目前，关于外源物质输入

对湿地 ＣＨ４产生的影响研究已较多，一些学者研究

发现， 醋酸 （ ＣＨ３ ＣＯＯＨ）、 甲醇 （ ＣＨ３ ＯＨ）、 甲胺

（ＣＨ３ＮＨ２）和三甲胺（Ｃ３Ｈ９Ｎ）等底物均能促进甲烷

产生（Ｌｙｉｍｏ ｅｔ ａｌ．， ２００２；Ｋａｋｕ ｅｔ ａｌ．， ２００５；仝川等，
２０１１）；硝酸根 （ ＮＯ－

３ ）、亚硝酸根 （ ＮＯ－
２ ）、硫酸根

（ＳＯ２－
４ ）、三价铁离子（Ｆｅ３＋）和四价锰离子（Ｍｎ４＋）等

电子受体主要表现为抑制甲烷的产生（Ｃｈｉｄｔｈａｉｓｏｎｇ
ｅｔ ａｌ．，２０００； Ｒａｇｈｏｅｂａｒｓｉｎｇ ｅｔ ａｌ．，２００６； 曾从盛等，
２００８； Ｂｅａｌ ｅｔ ａｌ．， ２００９； Ｌｉｐｓｏｎ ｅｔ ａｌ．， ２０１３）； 铵根

（ＮＨ＋
４）的输入主要抑制 ＣＨ４产生潜力，但原位观测

表明其会促进 ＣＨ４排放通量（姜欢欢等， ２０１２；葛瑞

娟等，２０１０；牟晓杰等， ２０１２； Ａｎｄｒｅｗｓ ｅｔ ａｌ．，２０１３）．
ＣＨ４氧化是影响 ＣＨ４排放的一个重要环节，但关于

ＣＨ４氧化对外源物质输入的响应机制目前尚不清

楚．系统性的研究 ＣＨ４产生与氧化对外源物质输入

的响应具有重要意义．
河口湿地处于海洋和陆地相互作用地带，承接

着来自陆地人类活动带来的外源物质，是响应全球

变化和人类活动较为敏感的生态系统之一（孙志高

等， ２００９）．除地质作用和生物作用之外，外源物质

还通过水文作用（河流、海水和地下水）和大气物质

沉降（氮沉降和酸沉降） 沉积到河口湿地 （ Ｓｕｔｕｌａ
ｅｔ ａｌ．，２００１）．近些年，随着流域内工农业的发展、城
市化的推进及近岸水域水产养殖的增加，大量外源

物质沉积到河口湿地．在此背景下，外源物质的输入

对河口 ＣＨ４产生和氧化有何影响？ ＣＨ４产生和氧化

的综合效应如何？ 这些都值得探讨．闽江河口湿地

是中国东南沿海典型的开放式潮汐河口湿地．闽江

流经 ３８ 个县市，其流域占福建全省一半以上的陆

域．２０１３ 年中国海洋环境状况公报（国家海洋局，
２０１３）统计公布数据表明，闽江携带入海的污染物

质（ＣＯＤ １１７×１０４ ｔ，氨氮 １０３３７ ｔ，硝酸盐 ２６６８５ ｔ，亚
硝酸盐 １２８８ ｔ，总磷 ６４２３ ｔ，石油类 ５７１ ｔ）仅次于长

江和珠江，这给闽江河口湿地的生态环境带来了巨

大压力． 因此，本研究选取闽江河口鳝鱼滩芦苇

（Ｐｈｒａｇｍｉｔｅｓ ａｕｓｔｒａｌｉｓ）湿地，通过多种外源物质（包
括底物、电子受体和营养物质）的添加实验，探讨其

对河口湿地沉积物 ＣＨ４产生和氧化潜力的影响，以
期为河口湿地的环境保护及温室气体减排提供基

础参考依据．

２　 材料与方法 （Ｍａｔｅｒｉａｌｓ ａｎｄ ｍｅｔｈｏｄｓ）

２．１　 研究区概况

鳝鱼滩湿地（１１９°３４′１２″ ～ １１９°４０′４０″Ｅ，２６°００′
３６″～２６°０３′４２″Ｎ）位于闽江入海口，地处南亚热带与

中亚热带的过渡地带，是闽江河口面积最大 （约

３１２０ ｈｍ２）的天然潮滩湿地．区内气候暖热湿润，降
水丰沛，年均降水日数为 １５３ ｄ，年均降水量为 １３４６
ｍｍ （仝川等， ２０１２）．芦苇是闽江河口湿地优势大型

挺水植物之一，芦苇植株在夏季达到最高（１．６ ～ １．８
ｍ），地上生物量也达到峰值 （（ １５２４． ８ ± ７８． ９ ）
ｇ·ｍ－２）（曾从盛等， ２０１２）．本研究样地中的芦苇湿

地属 于 河 口 半 咸 水 沼 泽 湿 地 （ Ｂｒａｃｋｉｓｈ⁃ｗａｔｅｒ
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ｍａｒｓｈｅｓ）（仝川等， ２０１２）．
２．２　 样品采集及测定方法

２．２．１　 样品采集　 ２０１１ 年 ８ 月，在芦苇长势良好的

样地选取 １６０ ｃｍ×１６０ ｃｍ 的样方，其中设置 ５ 个小

样方，分别为 ４ 个角和中心点，每个样点间距 ５ ｃｍ，
设 ３ 个重复．用直径 ５ ｃｍ 的土壤采样器采集 ０ ～ １５
ｃｍ 的沉积物样品，样品采集后装入自封袋带回实验

室．所有样品自然风干后研磨，过 ２０ 目筛备用．

２．２．２　 沉积物性质测定　 ｐＨ 值和电导率分别使用

酸度计（奥利龙 ８１８ 型）和电导仪（ＤＤＳ⁃ ３０７ 型）测
定，水土比为 ５∶１．沉积物样品用去离子水浸提后，用
ＴＯＣ－ＶＣＰＨ仪器测定 ＤＯＣ．在 ＳＫＡＬＡＲ 连续流动分析

仪测定沉积物中的 ＮＨ＋
４、ＮＯ

－
３、ＮＯ

－
２、ＳＯ２－

４ 和 ＰＯ３－
４ ．采

用离子色谱仪（美国戴安 ＤＩＯＮＥＸ ＩＣＳ３０００） 测定

ＣＨ３ＣＯＯＨ 浓度．研究区沉积物的理化性质如表 １
所示．

表 １　 闽江口滩芦苇湿地沼泽沉积物理化性质

Ｔａｂｌｅ １　 Ｓｏｉｌ ｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ ｏｆ Ｐｈｒａｇｍｉｔｅｓ ａｕｓｔｒａｌｉｓ ｍａｒｓｈ ｉｎ ｔｈｅ Ｍｉｎ Ｒｉｖｅｒ ｅｓｔｕａｒｙ

ＤＯＣ ／
（ｍｇ·ｋｇ－１）

ＣＨ３ＣＯＯＨ ／
（ｍｇ·ｋｇ－１）

ＮＯ－
３ ／

（ｍｇ·ｋｇ－１）
ＮＯ－

２ ／
（ｍｇ·ｋｇ－１）

ＳＯ２－
４ ／

（ｍｇ·ｋｇ－１）
ＮＨ＋

４ ／
（ｍｇ·ｋｇ－１）

ＰＯ３－
４ ／

（ｍｇ·ｋｇ－１）
电导率 ／

（ｍＳ·ｃｍ－１）
ｐＨ

７０．０２ ５２．８１ ６．３４ ０．２０ ４５６．５６ １８２．２８ ２．４１ １．０７ ５．５９

２．３　 实验方法

２．３．１　 供试土样的处理 　 实验使用的外源物质添

加物为 Ａ． Ｒ 级化合物，包括 ＦｅＣｌ３、 ＦｅＣｌ２、ＭｎＣｌ２、
ＮＨ４Ｃｌ、Ｎａ２ＳＯ４、ＮａＮＯ３、ＮａＮＯ２、Ｎａ３ＰＯ４、ＣＨ３ＣＯＯＨ、
ＣＨ３ＯＨ 和 Ｃ３Ｈ９Ｎ．实验剂量参照闽江口滩芦苇湿地

沼泽沉积物理化性质 （表 １） 中部分待添加物

（ＣＨ３ＣＯＯＨ、ＮＯ－
３、ＮＯ

－
２、ＳＯ２－

４ ＮＨ＋
４ 和 ＰＯ３－

４ ）指标，最
大添加量约为各项指标平均值的 ５ 倍，梯度为 ５、５０
和 ５００ ｍｇ·ｋｇ－１（以干土质量计算）的剂量处理供试

土样．每个处理做 ３ 个重复．
２．３．２　 ＣＨ４产生潜力的培养实验　 ＣＨ４产生潜力的

培养实验采用厌氧培养法（高君颖， ２０１２），具体操

作如下：①称取 １０ ｇ 风干土壤样品，装入 １５０ ｍＬ 的

培养瓶中，加入蒸馏水，调节培养瓶中土壤的含水

量，得到含水量为 １５０％的土壤，加入 １ ｍＬ 不同浓

度的化合物溶液，然后在旋涡混合器上混合 １５ ｍｉｎ；
②用氮气（Ｎ２）以 ３００ ｍＬ·ｍｉｎ－１的流速冲洗（Ｎ２用末

端连接玻璃管的胶管导入培养瓶）培养瓶，持续 ５
ｍｉｎ，以形成厌氧环境；③将处理好的土壤样品放入

恒温培养箱中，在 ３０ ℃条件下连续培养 １０ ｄ，用微

型注射器抽取 ２ ｍＬ 气体，用以测量培养瓶内 ＣＨ４气

体浓度；④每次抽取 ＣＨ４气体后，用 Ｎ２冲洗（方法同

上），以形成厌氧环境．
２．３．３　 ＣＨ４氧化潜力的培养实验 　 ＣＨ４氧化潜力

的培养实验采用好氧培养法（高君颖， ２０１２），具体

操作如下：①处理同 ２．３．２ 节步骤①，但培养瓶中土

壤的含水量设定为 ３０％；②用异丁基橡胶塞密封，
再用微型注射器注入 ０．５ ｍＬ 纯 ＣＨ４；③除了将恒温

培养箱的温度设为 ２５ ℃外，其他处理如 ２．３．２ 节步

骤③；④每次抽取 ＣＨ４ 气体后，向培养瓶中注入 ２

ｍＬ 高纯合成空气，以保持培养瓶内外压力平衡．
以上实验每批样品均设置不添加物质对照，每

个培养样品做 ３ 个重复．
２．４　 ＣＨ４测定

气体样品采用气相色谱仪 （日本岛津 ＧＣ⁃
２０１０）分析．ＣＨ４检测器为氢焰离子化检测器（ＦＩＤ），
载气为 Ｎ２（流速 ３０ ｍＬ·ｍｉｎ－１），Ｈ２为燃气（流速 ３０
ｍＬ·ｍｉｎ－１），空气为助燃气（流速 ４００ ｍＬ·ｍｉｎ－１），检
测器温度为 １２０ ℃，分离柱温度为 ６０ ℃ ．
２．５　 数据处理与计算

利用 ＳＰＳＳ １７． ０ 的单因素方差分析（Ｏｎｅ⁃ｗａｙ
ＡＮＯＶＡ）比较不同处理 ＣＨ４ 产生与氧化潜力的差

异；采用 Ｏｒｉｇｉｎ ８．０ 进行绘图．ＣＨ４产生潜力和氧化潜

力计算公式如下（Ｗａｓｓｍａｎｎ ｅｔ ａｌ．， １９９８）：

Ｐ ＝ ｄｃ
ｄｔ

· Ｖ
Ｗ

·ＭＷ
ＭＶ

·２７３
Ｔ

式中，Ｐ 为 ＣＨ４产生（氧化）潜力（μｇ·ｇ－１·ｄ－１）；ｄｃ ／ ｄｔ
为单位时间 ＣＨ４浓度的变化（μｍｏｌ·ｍｏｌ－１·ｄ－１）；Ｖ 为

培养瓶内气体体积（ Ｌ）；Ｗ 为干土重（ ｇ）；ＭＷ 为

ＣＨ４的分子量（ ｇ）；ＭＶ 为标准状态下 １ ｍｏｌ 气体的

体积（Ｌ）；Ｔ 为培养温度（Ｋ）．

３　 结果与分析（Ｒｅｓｕｌｔｓ ａｎｄ ａｎａｌｙｓｉｓ）

３．１　 ＣＨ３ＣＯＯＨ、ＣＨ３ＯＨ 和 Ｃ３Ｈ９Ｎ 对沉积物 ＣＨ４产

生与氧化潜力的影响

不同底物对 ＣＨ４产生与氧化的影响如图 １ 所

示．沉积物 ＣＨ４产生潜力随 ＣＨ３ＯＨ 和 Ｃ３Ｈ９Ｎ 添加量

的增 加 呈 指 数 上 升 趋 势， 在 添 加 量 不 高 于

５０ ｍｇ·ｋｇ－１时对 ＣＨ４ 产生潜力的影响差异不显著
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（ｐ＞０．０５），而添加量达到 ５００ ｍｇ·ｋｇ－１时，促进作用

达到极显著水平（ ｐ＜０．０１），表现为：Ｃ３Ｈ９Ｎ（３５．７９
μｇ·ｇ－１·ｄ－１） ＞ＣＨ３ＯＨ（１０．７０ μｇ·ｇ－１·ｄ－１）．不同添加

量（５～ ５００ ｍｇ·ｋｇ－１） ＣＨ３ＣＯＯＨ 对 ＣＨ４产生潜力影

响不显著（ｐ＞０􀆰 ０５）．
３ 种底物在不同含量条件下对沉积物 ＣＨ４氧化

潜力均有显著抑制作用（ ｐ＜０．０５）．ＣＨ４氧化潜力随

添加量增加呈“Ｕ”字型变化趋势，其中，ＣＨ３ＯＨ 和

ＣＨ３ＣＯＯＨ 在 ５０ ｍｇ·ｋｇ－１时抑制 ＣＨ４氧化潜力的作

用最 明 显， 其 氧 化 潜 力 分 别 为 ２． １７ 和 ２􀆰 ７０
μｇ·ｇ－１·ｄ－１，比对照减少 ５０％和 ３７％；Ｃ３ Ｈ９ Ｎ 在 ５
ｍｇ·ｋｇ－１时抑制作用最强， ＣＨ４ 氧化潜力为 ２􀆰 ６８
μｇ·ｇ－１·ｄ－１，比对照减少 ４１％．

图 １　 添加不同底物的沉积物 ＣＨ４产生与氧化潜力

Ｆｉｇ．１　 Ｍｅｔｈａｎｅ ｐｒｏｄｕｃｔｉｏｎ ａｎｄ ｏｘｉｄａｔｉｏｎ ｐｏｔｅｎｔｉａｌ ｗｉｔｈ ａｄｄｉｔｉｏｎ ｏｆ ｖａｒｉｏｕｓ ｓｕｂｓｔｒａｔｅｓ ｏｆ ｍａｒｓｈ ｓｏｉｌ

３．２　 ＮＯ－
３、ＮＯ

－
２、ＳＯ２－

４ 、Ｆｅ３＋ 和 Ｍｎ４＋ 对沉积物 ＣＨ４产

生与氧化潜力的影响

由图 ２ 可知，ＮＯ－
３ 和 ＮＯ－

２ 均表现为抑制 ＣＨ４产

生潜力，抑制作用随添加量的增大而增强．当添加量

达到 ５００ ｍｇ·ｋｇ－１ 时，ＣＨ４ 产生潜力分别为 ０．１０ 和

０􀆰 ０４ μｇ·ｇ－１·ｄ－１，比对照分别减少 ８７％和 ８９％．Ｆｅ３＋

在 ５０ ｍｇ·ｋｇ－１时抑制 ＣＨ４产生潜力的作用最显著，
比对照减少 ４０％；其他添加量之间没有显著差异

（ｐ＞０．０５）．添加量为 ０ ～ ５００ ｍｇ·ｋｇ－１的 ＳＯ２－
４ 和 Ｍｎ４＋

对 ＣＨ４产生潜力的影响没有显著差异（ｐ＞０．０５）．

图 ２　 添加各种电子受体的沉积物 ＣＨ４产生与氧化潜力

Ｆｉｇ．２　 Ｍｅｔｈａｎｅ ｐｒｏｄｕｃｔｉｏｎ ａｎｄ ｏｘｉｄａｔｉｏｎ ｐｏｔｅｎｔｉａｌ ｗｉｔｈ ａｄｄｉｔｉｏｎ ｏｆ ｖａｒｉｏｕｓ ｅｌｅｃｔｒｏｎ ａｃｃｅｐｔｏｒｓ ｏｆ ｍａｒｓｈ ｓｏｉｌ

　 　 ５ 种电子受体各剂量处理土样的 ＣＨ４氧化潜力

均与对照组之间差异显著（ｐ＜０．０５） （图 ２）．ＮＯ－
３ 和

ＮＯ－
２ 的添加均抑制 ＣＨ４氧化潜力，分别在 ５ ｍｇ·ｋｇ－１

和 ５０ ｍｇ·ｋｇ－１时抑制作用最强，ＣＨ４氧化潜力分别

为 ２． ５７ μｇ·ｇ－１·ｄ－１（比对照组减少 ４０％） 和 １． ７０
μｇ·ｇ－１·ｄ－１（比对照组减少 ６０％）；随添加量的增加，
其抑制作用减弱．ＳＯ２－

４ 随添加量增加，ＣＨ４氧化潜力
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减小，当 ＳＯ２－
４ 添加量达到 ５００ ｍｇ·ｋｇ－１时，ＣＨ４氧化

潜力比对照组减少 ３８％．Ｆｅ３＋和 Ｍｎ４＋的添加均促进

ＣＨ４氧化潜力，其中，Ｆｅ３＋随添加量增大，促进 ＣＨ４氧

化潜力的作用越强，最大促进作用较对照组增加

３１％；Ｍｎ４＋的添加也会促进 ＣＨ４氧化潜力，但各添加

量（５～５００ ｍｇ·ｋｇ－１）实验组的 ＣＨ４氧化潜力之间没

有显著性差异（ｐ＞０．０５）．
３．３　 ＰＯ３－

４ 、ＮＨ＋
４ 和 Ｆｅ２＋对沉积物 ＣＨ４产生与氧化潜

力的影响

整 个 培 养 期 内， ＰＯ３－
４ 和 低 含 量 ＮＨ＋

４

（≤５ ｍｇ·ｋｇ－１）组的 ＣＨ４产生潜力与对照组差异不

显著 （ ｐ ＞ ０． ０５ ） （ 图 ３ ）． 较 高 含 量 ＮＨ＋
４ （ ５０ ～

５００ ｍｇ·ｋｇ－１）对 ＣＨ４产生潜力具有显著的抑制作用．

Ｆｅ２＋在添加量范围内对 ＣＨ４产生潜力起促进作用，
但 变 化 较 小， 其 ＣＨ４ 产 生 潜 力 平 均 为 ４􀆰 ６１
μｇ·ｇ－１·ｄ－１，平均比对照组增加 ８％．

整个培养期内，ＰＯ３－
４ 和 ＮＨ＋

４ 不同含量水平处

理下 ＣＨ４氧化潜力与对照差异显著（ｐ＜０．０５），而不

同含量 Ｆｅ２＋水平下 ＣＨ４氧化潜力没有显著差异（ｐ＞
０．０５）．低含量 ＰＯ３－

４ （≤５０ ｍｇ·ｋｇ－１）对 ＣＨ４氧化潜力

起抑制作用，最多可抑制 ２０％的 ＣＨ４氧化潜力；当
ＰＯ３－

４ 含量达到 ５００ ｍｇ·ｋｇ－１时，ＣＨ４ 氧化潜力与对

照组差异不显著（ｐ＞０．０５）．ＮＨ＋
４ 的添加会抑制 ＣＨ４

氧化潜力，随 ＮＨ＋
４ 添加量的增加，ＣＨ４氧化潜力呈

“Ｕ”字型变化趋势，在 ５０ ｍｇ·ｋｇ－１时抑制作用最明

显，比对照组减少 ３９％．

图 ３　 添加营养物质的沉积物 ＣＨ４产生与氧化潜力

Ｆｉｇ．３　 Ｍｅｔｈａｎｅ ｐｒｏｄｕｃｔｉｏｎ ａｎｄ ｏｘｉｄａｔｉｏｎ ｐｏｔｅｎｔｉａｌ ｗｉｔｈ ａｄｄｉｔｉｏｎ ｏｆ ｖａｒｉｏｕｓ ｎｕｔｒｉｅｎｔ ｅｌｅｍｅｎｔｓ ｏｆ ｍａｒｓｈ ｓｏｉｌ

３．４　 ＣＨ４产生与氧化潜力对外源物质添加的响应

对比

闽江口半咸水芦苇沼泽湿地沉积物 ＣＨ４产生和

氧化潜力对外源物质添加的响应如表 ２ 所示．ＣＨ４产

生和氧化潜力二者的综合作用对 ＣＨ４排放通量的可

能影响有 ２ 种：①产生或氧化潜力作用不显著，但促

进 ＣＨ４ 产生潜力或抑制 ＣＨ４ 氧化潜力显著 （如

ＣＨ３ＣＯＯＨ、ＳＯ２－
４ 、ＮＨ＋

４、Ｆｅ２＋和 ＰＯ３－
４ ）、促进 ＣＨ４产生

潜力并抑制其氧化潜力（如 ＣＨ３ＯＨ 和 Ｃ３Ｈ９Ｎ）、抑
制 ＣＨ４ 氧化潜力的作用大于抑制其产生潜力（如
ＮＯ－

３ 和 ＮＯ－
２），将会增加 ＣＨ４排放通量；②抑制 ＣＨ４

产生潜力或促进 ＣＨ４ 氧化潜力显著 （如 Ｆｅ３＋ 和

Ｍｎ４＋），将会减少 ＣＨ４排放通量．

表 ２　 不同添加物对湿地沉积物 ＣＨ４产生和氧化潜力的影响

Ｔａｂｌｅ ２　 Ｉｎｆｌｕｅｎｃｅ ｏｆ ａｄｄｉｔｉｖｅｓ ｏｎ ＣＨ４ ｐｒｏｄｕｃｔｉｏｎ ａｎｄ ｏｘｉｄａｔｉｏｎ ｐｏｔｅｎｔｉａｌ ｏｎ ｔｈｅ ｍａｒｓｈ ｓｏｉｌ

类型 添加物 产生潜力 氧化潜力 结果
对 ＣＨ４排放通量

的可能影响

底物 ＣＨ３ＣＯＯＨ ／ － 抑制氧化潜力 ＋

ＣＨ３ＯＨ ＋（５００） － ５００ ｍｇ·ｋｇ－１时促进产生潜力，抑制氧化潜力 ＋

Ｃ３Ｈ９Ｎ ＋（５００） － 同 ＣＨ３ＯＨ ＋

电子受体 ＮＯ－
３ － － 抑制氧化潜力＞抑制产生潜力 ＋

ＮＯ－
２ － － 抑制氧化潜力＞抑制产生潜力 ＋

ＳＯ２－
４ ／ － 抑制氧化潜力 ＋
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续表２

类型 添加物 产生潜力 氧化潜力 结果
对 ＣＨ４排放通量

的可能影响

Ｆｅ３＋ －（５０） ＋ ５０ ｍｇ·ｋｇ－１ 时抑制产生潜力添加浓度内促进氧化
潜力

－

Ｍｎ４＋ ／ ＋ 促进氧化潜力 －

营养物质 ＰＯ３－
４ ／ －（５～５０） ５～５０ ｍｇ·ｋｇ－１时抑制氧化潜力 ＋

ＮＨ＋
４ －（５０～５００） － ５０～５００ ｍｇ·ｋｇ－１抑制产生潜力＜抑制氧化潜力，添加

量范围内抑制氧化潜力
＋

Ｆｅ２＋ ＋ ／ 促进产生潜力． ＋

　 　 注：“＋”表示促进作用，“－”表示抑制作用，“±”表示促进和抑制作用均有发生，括号中数据表示在该含量范围内有显著性差异，“ ／ ”表示

在 ５～５００ ｍｇ·ｋｇ－１添加量范围均没有显著性差异（ｐ＞０．０５） ．

４　 讨论 （Ｄｉｓｃｕｓｓｉｏｎ）

４．１　 可选择底物对湿地沉积物 ＣＨ４产生与氧化潜

力的影响

本研究表明，ＣＨ４ 产生潜力对 ＣＨ３ ＣＯＯＨ（０ ～
５００ ｍｇ·ｋｇ－１）、ＣＨ３ ＯＨ（０ ～ ５０ ｍｇ·ｋｇ－１）和 Ｃ３ Ｈ９ Ｎ
（０～５０ ｍｇ·ｋｇ－１）添加的响应不显著（图 １），这一现

象可能与闽江口芦苇湿地沉积物中的产甲烷菌有

关．佘晨兴等（２０１２）的研究发现，闽江口芦苇湿地表

层（０ ～ ３０ ｃｍ） 沉积物中产甲烷菌的优势类群为

Ｍｅｔｈａｎｏｌｉｎｅａ 和 Ｍｅｔｈａｎｏｒｅｇｕｌａ， 其 营 养 类 型 为

Ｈ２ ／ ＣＯ２（Ｓａｋａｉ ｅｔ ａｌ．， ２０１２）．因此，闽江河口芦苇沼

泽湿地 ＣＨ４生成途径主要为 Ｈ２ ／ ＣＯ２途径，而非乙酸

途径和甲基途径． 本研究还表明，较高剂量 （ ５００
ｍｇ·ｋｇ－１）的 ＣＨ３ＯＨ 和 Ｃ３Ｈ９Ｎ 对 ＣＨ４产生潜力具有

显著的促进作用，这与 Ｌｙｉｍｏ 等（２００２）和 Ｋａｋｕ 等

（２００５）对河口湿地沉积物的研究结果相似．ＣＨ３ＯＨ
和 Ｃ３ Ｈ９ Ｎ 属于非竞争性甲烷产生基质 （ ｎｏｎ⁃
ｃｏｍｐｅｔｉｔｉｖｅ ｓｕｂｓｔｒａｔｅｓ），可以被产甲烷菌利用进而生

成 ＣＨ４（仝川等，２０１１）．
本研究表明，ＣＨ３ＯＨ、Ｃ３Ｈ９Ｎ 和 ＣＨ３ＣＯＯＨ 这 ３

种底物在实验剂量内（０ ～ ５００ ｍｇ·ｋｇ－１）对 ＣＨ４氧化

潜力均表现为抑制作用（图 １）．其中，ＣＨ３ＯＨ 对 ＣＨ４

氧化的抑制作用在黄河口潮滩湿地也有类似现象

（孙万龙等， ２０１４）．一方面，ＣＨ３ＯＨ 是 ＣＨ４氧化代谢

途径的中间产物，对甲烷单加氧酶产生反馈抑制，
即 ＣＨ３ＯＨ 在 ＣＨ４氧化菌的代谢过程中抑制其新陈

代谢；另一方面，尽管培养条件为好氧环境，但供试

土壤质地较为粘重时，内部仍然存在厌氧微环境，
造成 ＣＨ４氧化的同时也有部分 ＣＨ４产生，进而促使

培养瓶内 ＣＨ４的浓度上升，表现为抑制氧化（孙万

龙等， ２０１４）．事实上，是否还存在另一种 ＣＨ３ＯＨ、

Ｃ３Ｈ９Ｎ和 ＣＨ３ＣＯＯＨ 对甲烷氧化菌的抑制机制？ 好

氧甲烷氧化菌属于甲基营养细菌的一个分支，可分

为 ＴｙｐｅⅠ型和 ＴｙｐｅⅡ型，较多研究表明，ＴｙｐｅⅡ型

甲烷氧化菌是酸性泥炭地中的优势类群（Ｈａｎｓｏｎ
ｅｔ ａｌ．， １９９６；佘晨兴等，２０１１；贠娟莉等， ２０１３）．闽江

河口湿地土壤为酸性（ｐＨ ＝ ５．５９），这暗示着其甲烷

氧化菌优势类群可能为 ＴｙｐｅⅡ型．甲基营养细菌能

利用 ＣＨ３ＯＨ 和 Ｃ３Ｈ９Ｎ 这类甲基物质进行生长，而
且 Ｊｅｏｎｇｄａｅ 等（２０１１）发现，ＴｙｐｅⅡ型甲烷氧化菌能

利用 ＣＨ３ＣＯＯＨ 进行生长．依据这一理论，ＣＨ３ＯＨ、
Ｃ３Ｈ９Ｎ和 ＣＨ３ＣＯＯＨ 这 ３ 种底物应该能促进甲烷氧

化菌的生长，但本研究并没有得出类似结论，这个

问题还有待进一步探索．
４．２　 电子受体对沉积物 ＣＨ４ 产生与氧化潜力的

影响

闽江河口湿地受到河流与海洋周期性水文波

动的影响，电子受体 （包括 ＮＯ－
３、ＮＯ

－
２、 ＳＯ２－

４ 、Ｆｅ３＋、
Ｍｎ４＋和腐殖酸等（Ｌｏｖｌｅｙ ｅｔ ａｌ．， １９９６）较丰富．本研

究表明，５ 种电子受体均能抑制 ＣＨ４产生潜力，即电

子受体的还原能力强于 ＣＨ４产生菌的竞争力．电子

受 体 的 还 原 过 程 抑 制 ＣＨ４ 产 生 菌 的 活 性

（Ｒａｇｈｏｅｂａｒｓｉｎｇ ｅｔ ａｌ．， ２００６； Ｂｅａｌ ｅｔ ａｌ．， ２００９）．ＮＯ－
３

和 ＮＯ－
２ 抑制 ＣＨ４产生潜力的同时也抑制其氧化潜

力，且对氧化的抑制作用较强（图 ２）． Ｃｈｉｄｔｈａｉｓｏｎｇ
等（２０００）认为 ＮＯ－

３ 除了通过产生 ＮＯ－
２、ＮＯ 和 Ｎ２Ｏ

毒害 ＣＨ４产生菌，还会通过减少 ＣＨ３ＣＯＯＨ 和葡萄

糖的产生来抑制 ＣＨ４产生．研究发现，ＳＯ２－
４ 的添加对

ＣＨ４产生潜力没有显著影响，但会抑制 ＣＨ４氧化潜

力．曾从盛等（２００８）研究表明，ＳＯ２－
４ 的添加是减缓

而非阻止 ＣＨ４产生，抑制的程度取决于 ＳＯ２－
４ 浓度．

柳铮铮（２００９）通过原位模拟酸沉降对闽江河口短

叶茳芏湿地 ＣＨ４排放的影响发现，增加 ＳＯ２－
４ 对 ＣＨ４
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排放的影响不显著；其室内培养实验表明，闽江口

鳝鱼滩湿地沉积物中的 ＳＯ２－
４ 浓度已经超过饱和浓

度，再增加 ＳＯ２－
４ 并不会增加其还原的速率，与本研

究结果一致．本研究中的半咸水芦苇沼泽湿地沉积

物的 ＳＯ２－
４ 浓度（４５６．５６ ｍｇ·ｋｇ－１，表 １）介于 Ｓｅｇａｒｒａ

等（２０１３）研究河口盐－淡水湿地沉积物中咸水湿地

（７０９．１ ｍｇ·ｋｇ－１）和淡水湿地（３８．５ ｍｇ·ｋｇ－１）沉积物

ＳＯ２－
４ 浓度之间，但本研究的 ＣＨ４ 氧化潜力 （ ４． ２５

μｇ·ｇ－１·ｄ－１）比咸水湿地（６．５ μｇ·ｇ－１·ｄ－１）和淡水湿

地（１７．２ μｇ·ｇ－１·ｄ－１）的 ＣＨ４氧化潜力要低．ＣＨ４氧化

对 ＳＯ２－
４ 响应的差异可能还与沉积物中的 ＮＯ－

３、Ｆｅ３＋

和 Ｍｎ４＋等耦合作用有关（Ｓｅｇａｒｒａ ｅｔ ａｌ．， ２０１３）．本研

究表明，Ｆｅ３＋ 的添加会抑制 ＣＨ４产生并促进 ＣＨ４氧

化，其结果可能会减少 ＣＨ４排放通量（表 ２），这与

Ｌｉｐｓｏｎ 等（２０１３）对高纬度的沼泽湿地的研究结果

相似．王维奇等（２０１３）通过对水稻田施加铁炉渣的

实验表明，铁炉渣的施加可降低 ＣＨ４产生和排放通

量，提高 ＣＨ４氧化量，其作用机制主要包括：Ｆｅ３＋ 将

底物的浓度降低到产甲烷菌不能利用的程度，Ｆｅ３＋

将氧化还原电位提高到了超过产甲烷菌的适应范

围，Ｆｅ３＋对产甲烷菌的毒害作用，以及 Ｆｅ３＋的还原菌

组群与产甲烷菌竞争 ＣＨ３ＣＯＯＨ 和电子供体．此外，
Ｆｅ３＋ 较高的环境易于形成较高的胡敏酸 （ Ｌｉｐｓｏｎ
ｅｔ ａｌ．， ２０１３）和较低 Ｅｈ环境（Ｌｅ Ｍｅｒ ｅｔ ａｌ．，２００１），进
而影响微生物和土壤酶的活性．本研究还发现，Ｍｎ４＋

的添加与 Ｆｅ３＋ 相似，均促进 ＣＨ４氧化潜力，但 Ｍｎ４＋

的添加对 ＣＨ４ 产生潜力没有显著影响（表 ２）．当
Ｍｎ４＋的添加量达到 ５ ｍｇ·ｋｇ－１时，已经显著促进 ＣＨ４

氧化潜力；但随着添加量的增加，ＣＨ４氧化潜力并没

有显著性差异．Ｂｅａｌ 等（２００９）的研究认为，ＣＨ４氧化

过程利用 Ｍｎ４＋和 Ｆｅ３＋作为电子受体，即 ＣＨ４氧化分

别耦联 Ｍｎ４＋和 Ｆｅ３＋ 的还原．此外，可能 Ｍｎ４＋ 刺激了

甲烷氧化菌的活性，但甲烷氧化菌其本身对 Ｍｎ４＋并

没有偏好性．
４．３　 营养物质对沉积物 ＣＨ４ 产生与氧化潜力的

影响

河口湿地是一个高效的营养物汇集场所（Ｏｄｕｍ
ｅｔ ａｌ．，２００９），ＮＨ＋

４、ＰＯ３－
４ 和 Ｆｅ２＋ 对 ＣＨ４产生和氧化

的影响相对于底物与电子受体更为复杂，它们对

ＣＨ４产生和氧化二者综合结果会促进 ＣＨ４排放通量

（表 ２）．ＮＨ＋
４ 输入对闽江口湿地沉积物的 ＣＨ４产生

潜力表现为抑制作用，这与姜欢欢等（２０１２）对黄河

口潮滩湿地沉积物 ＣＨ４产生潜力的研究结果不同．

受外源营养物质过量输入的影响，本研究沉积物中

固有的 ＮＨ＋
４ 含量（１８２．２８ ｍｇ·ｋｇ－１）较高，会抑制产

甲烷菌活性．而黄河口碱蓬（Ｓｕａｅｄａ ｓａｌｓａ）盐沼和光

滩的沉积物中固有的 ＮＨ＋
４（碱蓬盐沼：４．７４ ｍｇ·ｋｇ－１，

光滩：３．１２ ｍｇ·ｋｇ－１）不能完全满足产甲烷菌的需

要，ＮＨ＋
４ 的输入为产甲烷菌提供了生长所必需的氮

源，故促进了 ＣＨ４产生潜力．葛瑞娟等（２０１０）通过对

三江平原小叶章（Ｄｅｙｅｕｘｉａ ａｎｇｕｓｔｉｆｏｌｉａ）的盆栽施 Ｎ
试验和牟晓杰等（２０１２）通过对闽江口湿地短叶茳

芏原位施 Ｎ 试验发现，适量的 ＮＨ＋
４ 在短时间内可促

进土壤 ＣＨ４排放．本研究表明，ＮＨ＋
４ 输入对闽江河口

湿地 ＣＨ４排放通量的影响主要通过抑制 ＣＨ４氧化的

途径，最终达到促进 ＣＨ４排放．酸性土壤的甲烷氧化

效率远低于 ｐＨ 为 ６． ５ ～ ８． ５ 的土壤环境（ Ｓｙｖäｓａｌｏ
ｅｔ ａｌ．， ２００６； Ｗｅｓｌｉｅｎ ｅｔ ａｌ．， ２００９），ＮＨ＋

４ 的输入会

抑制 ＴｙｐｅⅡ型甲烷氧化菌（Ｙａｎｇ ｅｔ ａｌ．， ２０１１），因
此，ＮＨ＋

４ 输入会抑制以 ＴｙｐｅⅡ型甲烷氧化菌为主的

闽江口的 ＣＨ４氧化潜力．此外，ＮＨ＋
４ 抑制 ＣＨ４氧化的

机制还包括：通过增加硝化细菌的数量而抑制甲烷

氧化菌的生长及活性；ＮＨ＋
４ 氧化过程中代谢产物

（ＮＯ－
２）对 ＣＨ４营养菌产生毒害作用；盐效应引起甲

烷氧化菌生理缺水；土壤 ＮＨ＋
４ －Ｎ 周转作用（丁维新

等， ２００１； 牟晓杰等， ２０１２）．此外，闽江口湿地沉积

物的 ＣＨ４产生潜力对 ＰＯ３－
４ 输入的响应不显著，可能

是因为产甲烷菌对 ＰＯ３－
４ （５ ～ ５０ ｍｇ·ｋｇ－１）不敏感．低

含量的 ＰＯ３－
４ 对 ＣＨ４氧化潜力起抑制作用，可能源于

其盐效应抑制甲烷氧化菌的机制．Ｆｅ２＋的输入对 ＣＨ４

产生潜力起微弱的促进作用，促进作用随添加量的

变化不大，而对 ＣＨ４氧化潜力没有显著影响．可能是

因为 Ｆｅ２＋的添加能刺激产甲烷菌的活性，促进 ＣＨ４

产生，但产甲烷菌及甲烷氧化菌对 Ｆｅ２＋并没有偏好

性．此外，在野外环境中，ＮＨ＋
４、ＰＯ３－

４ 和 Ｆｅ２＋的输入将

会促进植物的生长，对植物生物量、根系物质的泌

氧和增加底物等，以及对 ＣＨ４的产生、氧化、传输和

排放起重要影响．
为了探究某一种外源物质对 ＣＨ４产生和氧化的

影响，本研究只做了单一物质添加的实验，并没有

进行多种物质交互添加的实验．事实上，野外中各种

外源物质都同时存在，共同影响着河口湿地 ＣＨ４的

产生和氧化．如 Ｓｅｇａｒｒａ 等（２０１３）的研究表明，ＳＯ２－
４

能耦合 ＮＯ－
３、Ｆｅ３＋和 Ｍｎ４＋进行硫酸盐还原，其耦合还

原能力大于其他电子受体和可选择底物之间的耦

合还原作用．在今后的研究中应重点开展多种物质

２２１１



４ 期 胡伟芳等：闽江口鳝鱼滩芦苇湿地沉积物甲烷产生与氧化潜力对外源物质输入的响应

交互添加对河口湿地 ＣＨ４产生和氧化潜力的影响．

５　 结论（Ｃｏｎｃｌｕｓｉｏｎｓ）

闽江口半咸水芦苇沼泽湿地沉积物 ＣＨ４产生和

氧化潜力对多种外源物质添加的响应实验结果表

明：大部分外源物质（除 Ｆｅ３＋、Ｍｎ４＋ 和 Ｆｅ２＋ 外）的输

入均会抑制河口湿地沉积物的 ＣＨ４ 氧化． ＣＨ３ ＯＨ、
Ｃ３Ｈ９Ｎ和 Ｆｅ２＋的添加对 ＣＨ４产生起促进作用，ＮＯ－

３、
ＮＯ－

２、Ｆｅ３＋和 ＮＨ＋
４ 的添加作用与之相反，ＣＨ３ＣＯＯＨ、

ＳＯ２－
４ 、Ｍｎ４＋和 ＰＯ３－

４ 对 ＣＨ４产生的影响不显著．ＣＨ４产

生和氧化对 ＣＨ３ＣＯＯＨ、ＣＨ３ＯＨ、Ｃ３Ｈ９Ｎ、ＮＯ－
３、ＮＯ

－
２、

ＳＯ２－
４ 、ＮＨ＋

４、ＰＯ３－
４ 和 Ｆｅ２＋输入的综合响应结果是增加

ＣＨ４排放通量，Ｆｅ３＋ 和 Ｍｎ４＋ 输入的综合作用会减少

ＣＨ４排放通量．
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