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摘要:以磁性 纳 米 Fe3O4 和 磷 酸 盐 为 主 要 原 料,
 

制 备 出 超 顺 磁 性 纳 米 功 能 材 料 [magnetic
 

nano-Fe3O4@Ca
(H2PO4)2 functionalized

 

materials,
 

MFC],
 

利用 MFC对镉污染稻田进行大田原位磁选修复后进行水稻栽培试验,
 

研究 MFC磁选修复镉污染稻田对水稻不同生育期土壤微生物群落组成和土壤酶活性的影响。
 

结果表明:
 

施加

MFC修 复 镉 污 染 稻 田,
 

可 有 效 降 低 土 壤 总 镉 和 有 效 镉 含 量,
 

投 加0.5%和1.0%
 

MFC,
 

土 壤 总 镉 分 别 降 低

22.14%和24.08%,
 

有效镉分别降低2.29%和12.21%;
 

施加 MFC的处理组,
 

3个时期的土壤Shannon指数与

Chao1指数均高于该时期对照组,
 

表明提高了水稻生长期土壤细菌群落多样性和丰富度;
 

与对照 组 相 比,
 

抽 穗

期处理组土壤的 Ascomycota丰度占比 提 升,
 

成 熟 期 处 理 组 土 壤 的 Rozellomycota丰 度 占 比 提 升,
 

差 异 有 统 计

学意义(p<0.05)
 

,
 

表明提高了水稻拔节期和成熟期土壤真菌群落的多 样 性 和 丰 富 度。
 

同 时,
 

提 高 了 水 稻 生

长期土壤脲酶、
 

脱氢酶活性,
 

其中,
 

成熟期Y-0.5%处理组的土壤脲酶活性提升达到55.40%,
 

抽穗期和成熟

期 Y-0.5%处理组的土壤脱氢酶活性分别提高了44.40%和37.21%,
 

差异有统计学意义(p<0.05),
 

而土壤

过氧化氢酶的活性降低。
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Abstract:
 

Magnetic
 

nano-Fe3O4@Ca(H2PO4)2 functionalized
 

materials
 

(MFC)
 

were
 

prepared
 

by
 

using
 

magnetic
 

nano
 

Fe3O4 and
 

phosphate
 

as
 

raw
 

materials.
 

The
 

rice
 

cultivation
 

experiment
 

was
 

conducted
 

after
 

cadmium-contaminated
 

paddy
 

fields
 

remediated
 

in
 

vitro
 

by
 

magnetic
 

separation
 

with
 

MFC.
 

The
 

effects
 

of
 

remediation
 

of
 

cadmium-contaminated
 

paddy
 

fields
 

by
 

MFC
 

magnetic
 

separation
 

on
 

soil
 

microbial
 

commu-

nity
 

composition
 

and
 

soil
 

enzyme
 

activity
 

of
 

cadmium-contaminated
 

paddy
 

field
 

were
 

studied.
 

The
 

results
 

showed
 

that
 

the
 

application
 

of
 

MFC
 

to
 

repair
 

cadmium-contaminated
 

paddy
 

fields
 

could
 

significantly
 

reduce
 

the
 

total
 

Cd
 

and
 

available
 

Cd
 

contents
 

in
 

soil.
 

Addition
 

of
 

0.5%
 

and
 

1.0%
 

MFC
 

reduced
 

soil
 

total
 

Cd
 

by
 

22.14%
 

and
 

24.08%,
 

and
 

available
 

Cd
 

by
 

2.29%
 

and
 

12.21%,
 

respectively.
 

The
 

MFC
 

treatment
 

groups
 

showed
 

higher
 

soil
 

Shannon
 

index
 

and
 

Chao1
 

index
 

than
 

the
 

control
 

group
 

at
 

all
 

three
 

stages
 

of
 

rice
 

growth,
 

indicating
 

an
 

increase
 

in
 

soil
 

bacterial
 

community
 

diversity
 

and
 

richness
 

during
 

the
 

rice
 

growth
 

period.
 

Compared
 

with
 

the
 

control
 

group,
 

in
 

the
 

soil
 

of
 

treatment
 

group,
 

the
 

Ascomycota
 

abundance
 

increased
 

in
 

the
 

heading
 

stage,
 

and
 

the
 

Rozellomycota
 

abundance
 

increased
 

significantly
 

in
 

the
 

mature
 

stage
 

(p<0.05),
 

indicating
 

an
 

increase
 

in
 

the
 

diversity
 

and
 

richness
 

of
 

soil
 

fungal
 

communities
 

during
 

rice
 

booting
 

and
 

maturing
 

stages.
 

At
 

the
 

same
 

time,
 

the
 

activities
 

of
 

urease
 

and
 

dehydrogenase
 

in
 

the
 

soil
 

during
 

the
 

growth
 

period
 

of
 

rice
 

were
 

increased.
 

Among
 

them,
 

the
 

Y-0.5%
 

treatment
 

group
 

showed
 

a
 

55.40%
 

increase
 

in
 

soil
 

urease
 

activity
 

in
 

the
 

mature
 

stage,
 

while
 

the
 

Y-0.5%
 

treatment
 

group
 

showed
 

a
 

44.40%
 

and
 

37.21%
 

increase
 

in
 

soil
 

dehydrogenase
 

activity
 

in
 

the
 

heading
 

stage
 

and
 

mature
 

stage,
 

respec-

tively,
 

with
 

significant
 

differences
 

(p<0.05),
 

while
 

the
 

activity
 

of
 

soil
 

catalase
 

decreased.
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当前,
 

我国农田重金属污染状况严峻,
 

已成为土壤环境修复、
 

农业生产所面临的重大挑战之一[1]。
 

其中,
 

镉元素由于污染性强,
 

占我国农田重金属污染元素排行之首。
 

水稻作为我国65%人口的主食,
 

对

农田中的镉具有很强的富集能力。
 

在镉污染农田中,
 

水稻根系会从土壤中吸收积累大量的镉,
 

并从根部

经木质部转运、
 

跨维管束运输及韧皮部向籽粒迁移,
 

造成籽粒中的镉含量超标,
 

从而威胁食品安全和人

类健康并造成直接的经济损失[2]。
 

因此,
 

对重金属镉污染农田进行治理修复具有巨大的生态—社会—经

济效益[3]。

磁性纳米材料因其选择性好、
 

反应速率快、
 

无二次污染以及独特的磁学性能[4],
 

作为一种新型功能材

料在农田重金属污染修复研究中的应用越来越普遍。
 

张立志等[5]制备的Fe3O4@SiO2 功能材料、
 

江湘婷

等[6]使用的 MFC以及Guo等[7]利用的Fe3O4-g-C3N4 等纳米材料均展现出对镉污染土壤较好的修复效果,
 

显著降低了土壤中的总镉和有效镉含量。

虽然磁性纳米型环境功能材料在土壤污染修复方面应用前景良好,
 

但目前仍存在对其在土壤环境中的

行为认识不全面、
 

实际应用中科学评估不足等问题,
 

磁性纳米型环境功能材料在实际农田修复过程中的环

境安全、
 

生态风险问题仍是需要重点关注的部分。
 

土壤微生物作为土壤的重要组成部分对于维持土壤生态

具有重要作用,
 

其对环境的变化较为敏感,
 

是评价土壤质量、
 

肥力的重要指标[8]。
 

而由土壤微生物分泌产

生的酶,
 

是一类具有高度催化作用的蛋白质,
 

在参与土壤生物地球化学反应和代谢过程中发挥重要作用。
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与动植物相比,
 

土壤微生物和酶在响应土壤重金属污染方面更为敏感,
 

更能够有效地对其进行预警和评

价[9-10]。
 

因此在磁性纳米材料应用于农田重金属污染修复研究中,
 

不应只关注材料对重金属的去除能力和

对土壤基本理化性质的影响,
 

还应充分考虑其对土壤微生物结构组成、
 

土壤酶活性的影响[11]。
 

方丹丹等[3]

利用 MFH材料修复镉污染土壤后进行盆栽试验,
 

结果表明,
 

经材料修复,
 

土壤微生物群落的多样性和丰

富度均有所降低,
 

土壤脲酶、
 

过氧化氢酶以及过氧化物酶活性均得到了提高;
 

陈肇伟[12]利用铁基材料修复

镉污染土壤,
 

发现细菌群落多样性和丰富度明显下降,
 

而真菌群落多样性和丰富度变化不明显;
 

Song等[13]

制备了生物炭负载纳米零价铁(nZVI@BC)复合材料,
 

对镉污染土壤进行修复后发现土壤脲酶活性显著提

高;
 

南丽君[14]向镉污染土壤中施加纳米羟基磷灰石使土壤碱性磷酸酶活性显著降低,
 

脲酶、
 

脱氢酶和蔗糖

酶活性显著提高,
 

土壤微生物群落的多样性增加;
 

杜传宝等[15]发现纳米羟基磷灰石可以有效地将土壤重金

属由非残渣态向残渣态转化,
 

且微生物多样性指数都有显著增加。

当前的研究大部分基于室内模拟或盆栽试验获得,
 

且结论不一致,
 

而关于磁性纳米型环境功能

材料在大田污染土壤原位修复及其副作用的研究目前还较少。
 

基于此,
 

本研究制备超顺磁性纳米

功能材料[magnetic
 

nano-Fe3O4@Ca(H2PO4)2 functionalized
 

materials,
 

MFC],
 

开展稻田土壤镉的

原位修复试验,
 

随后栽种水稻,
 

探究经 MFC材料磁选修复镉污染稻田土壤,
 

在水稻不同生育期对

土壤微生物群落结构组成和土壤酶活性的影响,
 

以期为 MFC材料运用于镉污染农田修复的可行性

奠定理论和实践基础。

1 材料与方法

1.1 供试材料

1.1.1 供试土壤

本研究在重庆市某区选取轻度镉污染且镉分布较为均匀的水稻田开展小区试验,
 

试验田土壤基本理化

性质如表1所示。
 

根据《土壤环境质量
 

农用地土壤污染风险管控标准(试行)》(GB
 

15618—2018),
 

试验田土

壤全镉含量超过风险筛选值(0.40
 

mg/kg)。
表1 试验田土壤基本理化性质

土壤 pH值
有机质/

(μg·g
-1)

阳离子交换量/

(cmol·kg-1)

全镉/

(mg·kg-1)

有效镉/

(mg·kg-1)

全氮/

(μg·g
-1)

全磷/

(μg·g
-1)

全钾/

(μg·g
-1)

供试土壤 6.45 25.22 14.90 0.411 0.131 3.23 0.46 11.67

1.1.2 MFC的制备

按照江湘婷等[6]的方法合成 MFC,
 

主要成分Ca(H2PO4)2、
 

Fe3O4、
 

蒙脱石的质量比约为14∶10∶1,
 

等电点pH值为3.16,
 

平均粒径为60
 

nm,
 

经振动样品磁强计测定饱和磁感应强度为33.1
 

emu/g,
 

具有超

顺磁性。

1.1.3 供试水稻品种

选用当地主推迟熟籼型三系杂交水稻品种‘宜香优2115’(简称Y)作为栽种品种。

1.2 MFC对镉污染稻田土壤大田修复

1.2.1 试验设计

参照江湘婷等[6]的方法进行镉污染稻田的原位修复、
 

材料回收及水稻栽培。

(1)
 

试验分小区进行,
 

分区前先将所有土壤连成片淹水—旋耕均匀,
 

再将每个小区用垒土隔开,
 

防止水互相串流。
 

小区土壤经过淹水—旋耕后,
 

将 MFC材料一次性撒入小区,
 

间隙旋耕搅拌20
 

min,
 

使材料与土壤混合均匀。
 

施入修复剂并与土壤混合均匀后静置沉淀5
 

d,
 

使修复剂吸附固载土壤中的

重金属镉。
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(2)
 

材料回收时手持特制的直径为3
 

cm的圆柱形磁棒(磁场强度4
 

000
 

G)插入所有小区耕作层搅拌土

壤,
 

将修复材料(含吸附固载重金属Cd)磁选回收,
 

重复3次;
 

回收的 MFC在清水中反复进行磁吸—解磁

操作,
 

洗脱杂质后再干燥,
 

去除干燥物中夹带的大粒径土壤及弱磁性的铁氧化合物,
 

再用0.1
 

mol/L稀盐

酸反复洗涤,
 

解吸去除吸附固载的重金属,
 

干燥称质量后计算材料回收率。

(3)
 

稻田土壤修复后,
 

立即移栽秧苗(‘宜香优2115’),
 

栽种规格(每小区25行,
 

每行30窝,
 

小区面积

30
 

m2,
 

每种处理各3个小区且随机排列)及农业生产管理措施均与同期其他大田水稻相同。
 

试验分别按耕

作层土壤质量的0.5%、
 

1.0%
 

MFC两种投加量(编号分别为Y-0.5%、
 

Y-1.0%)处理,
 

设置不添加修复剂

为对照组(编号Y-CK)。

1.2.2 试验方法

(1)
 

样品采集与制样方法

在稻田修复前、
 

修复材料磁选回收后使用梅花布点法分别采取0~20
 

cm表层土壤样品,
 

用以总镉、
 

有

效镉的测定;
 

在水稻拔节期、
 

抽穗期和成熟期3个时期,
 

采集水稻植株0~20
 

cm的根际土壤,
 

一部分土样

保存于-18
 

℃的冰箱,
 

用于土壤酶活性的分析;
 

另一部分土样放入杀菌的离心管中,
 

置入-80
 

℃的冰箱中

冷冻保存,
 

用于后续土壤微生物结构组成分析。

(2)
 

土壤样品测定指标与方法

土壤总镉采用王水+HClO4 法消解后,
 

按照《土壤质量
 

铅、
 

镉的测定
 

石墨炉原子吸收分光光度

法》
 

(GB/T
 

17141—1997)测定;
 

土壤有效镉采用DTPA
 

浸提剂浸提后,
 

使用石墨炉—原子吸收光谱

仪测定。

土壤微生物多样性、
 

丰富度检测根据E.
 

Z.
 

N.
 

A.
 

Soil试剂盒(OmegaBio-tek,
 

Norcross,
 

GA,
 

U.
 

S.)说明书进行总DNA抽提,
 

DNA浓度和纯度采用NanoDrop
 

2000进行检测,
 

利用1%琼脂糖凝胶电泳

检测DNA提取质量;
 

用338F(5􀆳-ACTCCTACGGGAGGCAGCAG-3􀆳)和806R(5􀆳-GGACTACHVGGGT-

WTCTAAT-3􀆳)引物对V3-V4可变区进行PCR扩增,
 

扩增程序为:
 

95
 

℃预变性3
 

min,
 

27个循环(95
 

℃变

性30
 

s,
 

55
 

℃退火30
 

s,
 

72
 

℃延伸30
 

s),
 

最后72
 

℃延伸10
 

min。
 

扩增体系为20
 

μL,
 

4
 

μL
 

5*
 

FastPfu缓

冲液,
 

2
 

μL
 

2.5
 

mmol/L
 

dNTPs,
 

0.8
 

μL引物(5
 

μmol/L),
 

0.4
 

μL
 

FastPfu聚合酶,
 

10
 

ng
 

DNA模板。
 

利

用Illumina公司的 MiSeq
 

PE300平台进行测序(上海美吉生物医药科技有限公司)。

采用苯酚钠—次氯酸钠比色法测定土壤脲酶活性,
 

以培养24
 

h后每g土中生成的NH+
4-N的毫克数表

示;
 

采用高锰酸钾滴定法测定土壤过氧化氢酶活性,
 

以20
 

min内每克土壤分解的过氧化氢的毫克数表示;
 

采用试剂盒法测定土壤过氧化物酶活性,
 

以U/g为单位。

1.3 数据统计和处理

微生物原始测序序列使用Trimmomatic软件质控,
 

使用FLASH软件进行拼接。
 

使用UPARSE软件

(version7.
 

1http:
 

//drive5.
 

com/uparse/),
 

根据97%的相似度对序列进行OTU聚类,
 

并在聚类过程中去

除单序列和嵌合体。
 

利用RDPclassifier(http:
 

//rdp.
 

cme.
 

msu.
 

edu/)对每条序列进行物种分类注释,
 

比

对Silva数据库(SSU123),
 

设置比对阈值为70%。
 

土壤酶活性均以烘干土(105
 

℃,
 

24
 

h)来表达。
 

所得数据

采用SPSS
 

25.0软件进行处理与统计分析,
 

图形绘制采用Origin
 

2018和Excel
 

2010。

2 结果与分析

2.1 MFC修复镉污染稻田对土壤总镉、
 

有效镉含量以及材料回收率的影响

表2为不同处理对土壤总镉、
 

有效镉含量以及材料回收率的影响情况。
 

与对照相比,
 

投加0.5%和

1.0%
 

MFC,
 

土壤总镉分别降低22.14%和24.08%,
 

土壤有效镉分别降低2.29%和12.21%,
 

表明 MFC
材料的施加可有效降低土壤中的总镉和有效镉含量,

 

且随修复剂投加量增加,
 

土壤中镉的去除效果增强;
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      <abstract>

        <p>以磁性纳米Fe<sub>3</sub>O<sub>4</sub>和磷酸盐为主要原料，制备出超顺磁性纳米功能材料[magnetic nano-Fe<sub>3</sub>O<sub>4</sub>@Ca(H<sub>2</sub>PO<sub>4</sub>)<sub>2</sub> functionalized materials，MFC]，利用MFC对镉污染稻田进行大田原位磁选修复后进行水稻栽培试验，研究MFC磁选修复镉污染稻田对水稻不同生育期土壤微生物群落组成和土壤酶活性的影响。结果表明：施加MFC修复镉污染稻田，可有效降低土壤总镉和有效镉含量，投加0.5%和1.0% MFC，土壤总镉分别降低22.14%和24.08%，有效镉分别降低2.29%和12.21%；施加MFC的处理组，3个时期的土壤Shannon指数与Chao1指数均高于该时期对照组，表明提高了水稻生长期土壤细菌群落多样性和丰富度；与对照组相比，抽穗期处理组土壤的Ascomycota丰度占比提升，成熟期处理组土壤的Rozellomycota丰度占比提升，差异有统计学意义(<italic>p</italic>＜0.05)，表明提高了水稻拔节期和成熟期土壤真菌群落的多样性和丰富度。同时，提高了水稻生长期土壤脲酶、脱氢酶活性，其中，成熟期Y-0.5%处理组的土壤脲酶活性提升达到55.40%，抽穗期和成熟期Y-0.5%处理组的土壤脱氢酶活性分别提高了44.40%和37.21%，差异有统计学意义(<italic>p</italic>＜0.05)，而土壤过氧化氢酶的活性降低。</p>
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<p>Magnetic nano-Fe<sub>3</sub>O<sub>4</sub>@Ca(H<sub>2</sub>PO<sub>4</sub>)<sub>2</sub> functionalized materials (MFC) were prepared by using magnetic nano Fe<sub>3</sub>O<sub>4</sub> and phosphate as raw materials. The rice cultivation experiment was conducted after cadmium-contaminated paddy fields remediated in vitro by magnetic separation with MFC. The effects of remediation of cadmium-contaminated paddy fields by MFC magnetic separation on soil microbial community composition and soil enzyme activity of cadmium-contaminated paddy field were studied. The results showed that the application of MFC to repair cadmium-contaminated paddy fields could significantly reduce the total Cd and available Cd contents in soil. Addition of 0.5% and 1.0% MFC reduced soil total Cd by 22.14% and 24.08%, and available Cd by 2.29% and 12.21%, respectively. The MFC treatment groups showed higher soil Shannon index and Chao1 index than the control group at all three stages of rice growth, indicating an increase in soil bacterial community diversity and richness during the rice growth period. Compared with the control group, in the soil of treatment group, the Ascomycota abundance increased in the heading stage, and the Rozellomycota abundance increased significantly in the mature stage (<italic>p</italic> &#60; 0.05), indicating an increase in the diversity and richness of soil fungal communities during rice booting and maturing stages. At the same time, the activities of urease and dehydrogenase in the soil during the growth period of rice were increased. Among them, the Y-0.5% treatment group showed a 55.40% increase in soil urease activity in the mature stage, while the Y-0.5% treatment group showed a 44.40% and 37.21% increase in soil dehydrogenase activity in the heading stage and mature stage, respectively, with significant differences (<italic>p</italic> &#60; 0.05), while the activity of soil catalase decreased.</p>
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<p>虽然磁性纳米型环境功能材料在土壤污染修复方面应用前景良好，但目前仍存在对其在土壤环境中的行为认识不全面、实际应用中科学评估不足等问题，磁性纳米型环境功能材料在实际农田修复过程中的环境安全、生态风险问题仍是需要重点关注的部分。土壤微生物作为土壤的重要组成部分对于维持土壤生态具有重要作用，其对环境的变化较为敏感，是评价土壤质量、肥力的重要指标<sup>[<xref ref-type="bibr" rid="b8">8</xref>]</sup>。而由土壤微生物分泌产生的酶，是一类具有高度催化作用的蛋白质，在参与土壤生物地球化学反应和代谢过程中发挥重要作用。与动植物相比，土壤微生物和酶在响应土壤重金属污染方面更为敏感，更能够有效地对其进行预警和评价<sup>[<xref ref-type="bibr" rid="b9">9</xref>-<xref ref-type="bibr" rid="b10">10</xref>]</sup>。因此在磁性纳米材料应用于农田重金属污染修复研究中，不应只关注材料对重金属的去除能力和对土壤基本理化性质的影响，还应充分考虑其对土壤微生物结构组成、土壤酶活性的影响<sup>[<xref ref-type="bibr" rid="b11">11</xref>]</sup>。方丹丹等<sup>[<xref ref-type="bibr" rid="b3">3</xref>]</sup>利用MFH材料修复镉污染土壤后进行盆栽试验，结果表明，经材料修复，土壤微生物群落的多样性和丰富度均有所降低，土壤脲酶、过氧化氢酶以及过氧化物酶活性均得到了提高；陈肇伟<sup>[<xref ref-type="bibr" rid="b12">12</xref>]</sup>利用铁基材料修复镉污染土壤，发现细菌群落多样性和丰富度明显下降，而真菌群落多样性和丰富度变化不明显；Song等<sup>[<xref ref-type="bibr" rid="b13">13</xref>]</sup>制备了生物炭负载纳米零价铁(nZVI@BC)复合材料，对镉污染土壤进行修复后发现土壤脲酶活性显著提高；南丽君<sup>[<xref ref-type="bibr" rid="b14">14</xref>]</sup>向镉污染土壤中施加纳米羟基磷灰石使土壤碱性磷酸酶活性显著降低，脲酶、脱氢酶和蔗糖酶活性显著提高，土壤微生物群落的多样性增加；杜传宝等<sup>[<xref ref-type="bibr" rid="b15">15</xref>]</sup>发现纳米羟基磷灰石可以有效地将土壤重金属由非残渣态向残渣态转化，且微生物多样性指数都有显著增加。</p>



<p>当前的研究大部分基于室内模拟或盆栽试验获得，且结论不一致，而关于磁性纳米型环境功能材料在大田污染土壤原位修复及其副作用的研究目前还较少。基于此，本研究制备超顺磁性纳米功能材料[magnetic nano-Fe<sub>3</sub>O<sub>4</sub>@Ca(H<sub>2</sub>PO<sub>4</sub>)<sub>2</sub> functionalized materials，MFC]，开展稻田土壤镉的原位修复试验，随后栽种水稻，探究经MFC材料磁选修复镉污染稻田土壤，在水稻不同生育期对土壤微生物群落结构组成和土壤酶活性的影响，以期为MFC材料运用于镉污染农田修复的可行性奠定理论和实践基础。</p>



</sec>





<sec id="s1">

<label>1</label>

<title>材料与方法</title>



<sec id="s1-1">

<label>1.1</label>

<title>供试材料</title>



<sec id="s1-1-1">

<label>1.1.1</label>

<title>供试土壤</title>

<p>本研究在重庆市某区选取轻度镉污染且镉分布较为均匀的水稻田开展小区试验，试验田土壤基本理化性质如<xref ref-type="table" rid="Table1">表 1</xref>所示。根据《土壤环境质量农用地土壤污染风险管控标准(试行)》(GB 15618—2018)，试验田土壤全镉含量超过风险筛选值(0.40 mg/kg)。</p>



<table-wrap id="Table1">

    <label>1</label>

    <caption>

        <p>试验田土壤基本理化性质</p>



    </caption>

    <table>

        <thead>

		    <tr>

<td style="class:table_top_border" align="center">土壤</td>

        <td style="class:table_top_border" align="center">pH值</td>

        <td style="class:table_top_border" align="center">有机质/

(μg&#183;g<sup>-1</sup>)</td>

        <td style="class:table_top_border" align="center">阳离子交换量/

(cmol&#183;kg<sup>-1</sup>)</td>

        <td style="class:table_top_border" align="center">全镉/

(mg&#183;kg<sup>-1</sup>)</td>

        <td style="class:table_top_border" align="center">有效镉/

(mg&#183;kg<sup>-1</sup>)</td>

        <td style="class:table_top_border" align="center">全氮/

(μg&#183;g<sup>-1</sup>)</td>

        <td style="class:table_top_border" align="center">全磷/

(μg&#183;g<sup>-1</sup>)</td>

        <td style="class:table_top_border" align="center">全钾/

(μg&#183;g<sup>-1</sup>)</td>

    </tr>

		</thead>



        <tbody>

		   <tr>

        <td style="class:table_bottom_border table_top_border2" align="center">供试土壤</td>

        <td style="class:table_bottom_border table_top_border2" align="center">6.45</td>

        <td style="class:table_bottom_border table_top_border2" align="center">25.22</td>

        <td style="class:table_bottom_border table_top_border2" align="center">14.90</td>

        <td style="class:table_bottom_border table_top_border2" align="center">0.411</td>

        <td style="class:table_bottom_border table_top_border2" align="center">0.131</td>

        <td style="class:table_bottom_border table_top_border2" align="center">3.23</td>

        <td style="class:table_bottom_border table_top_border2" align="center">0.46</td>

        <td style="class:table_bottom_border table_top_border2" align="center">11.67</td>

    </tr>

		</tbody>

    </table>

</table-wrap>

</sec>





<sec id="s1-1-2">

<label>1.1.2</label>

<title>MFC的制备</title>

<p>按照江湘婷等<sup>[<xref ref-type="bibr" rid="b6">6</xref>]</sup>的方法合成MFC，主要成分Ca(H<sub>2</sub>PO<sub>4</sub>)<sub>2</sub>、Fe<sub>3</sub>O<sub>4</sub>、蒙脱石的质量比约为14∶10∶1，等电点pH值为3.16，平均粒径为60 nm，经振动样品磁强计测定饱和磁感应强度为33.1 emu/g，具有超顺磁性。</p>



</sec>





<sec id="s1-1-3">

<label>1.1.3</label>

<title>供试水稻品种</title>

<p>选用当地主推迟熟籼型三系杂交水稻品种‘宜香优2115’(简称Y)作为栽种品种。</p>



</sec>



</sec>





<sec id="s1-2">

<label>1.2</label>

<title>MFC对镉污染稻田土壤大田修复</title>



<sec id="s1-2-1">

<label>1.2.1</label>

<title>试验设计</title>

<p>参照江湘婷等<sup>[<xref ref-type="bibr" rid="b6">6</xref>]</sup>的方法进行镉污染稻田的原位修复、材料回收及水稻栽培。</p>



<p>(1) 试验分小区进行，分区前先将所有土壤连成片淹水—旋耕均匀，再将每个小区用垒土隔开，防止水互相串流。小区土壤经过淹水—旋耕后，将MFC材料一次性撒入小区，间隙旋耕搅拌20 min，使材料与土壤混合均匀。施入修复剂并与土壤混合均匀后静置沉淀5 d，使修复剂吸附固载土壤中的重金属镉。</p>



<p>(2) 材料回收时手持特制的直径为3 cm的圆柱形磁棒(磁场强度4 000 G)插入所有小区耕作层搅拌土壤，将修复材料(含吸附固载重金属Cd)磁选回收，重复3次；回收的MFC在清水中反复进行磁吸—解磁操作，洗脱杂质后再干燥，去除干燥物中夹带的大粒径土壤及弱磁性的铁氧化合物，再用0.1 mol/L稀盐酸反复洗涤，解吸去除吸附固载的重金属，干燥称质量后计算材料回收率。</p>



<p>(3) 稻田土壤修复后，立即移栽秧苗(‘宜香优2115’)，栽种规格(每小区25行，每行30窝，小区面积30 m<sup>2</sup>，每种处理各3个小区且随机排列)及农业生产管理措施均与同期其他大田水稻相同。试验分别按耕作层土壤质量的0.5%、1.0% MFC两种投加量(编号分别为Y-0.5%、Y-1.0%)处理，设置不添加修复剂为对照组(编号Y-CK)。</p>



</sec>





<sec id="s1-2-2">

<label>1.2.2</label>

<title>试验方法</title>

<p>(1) 样品采集与制样方法</p>



<p>在稻田修复前、修复材料磁选回收后使用梅花布点法分别采取0~20 cm表层土壤样品，用以总镉、有效镉的测定；在水稻拔节期、抽穗期和成熟期3个时期，采集水稻植株0~20 cm的根际土壤，一部分土样保存于-18 ℃的冰箱，用于土壤酶活性的分析；另一部分土样放入杀菌的离心管中，置入-80 ℃的冰箱中冷冻保存，用于后续土壤微生物结构组成分析。</p>



<p>(2) 土壤样品测定指标与方法</p>



<p>土壤总镉采用王水+HClO<sub>4</sub>法消解后，按照《土壤质量铅、镉的测定石墨炉原子吸收分光光度法》 (GB/T 17141—1997)测定；土壤有效镉采用DTPA浸提剂浸提后，使用石墨炉—原子吸收光谱仪测定。</p>



<p>土壤微生物多样性、丰富度检测根据E. Z. N. A. Soil试剂盒(OmegaBio-tek，Norcross，GA，U. S.)说明书进行总DNA抽提，DNA浓度和纯度采用NanoDrop 2000进行检测，利用1%琼脂糖凝胶电泳检测DNA提取质量；用338F(5'-ACTCCTACGGGAGGCAGCAG-3')和806R(5'-GGACTACHVGGGTWTCTAAT-3')引物对V3-V4可变区进行PCR扩增，扩增程序为：95 ℃预变性3 min，27个循环(95 ℃变性30 s，55 ℃退火30 s，72 ℃延伸30 s)，最后72 ℃延伸10 min。扩增体系为20 μL，4 μL 5<sup>*</sup> FastPfu缓冲液，2 μL 2.5 mmol/L dNTPs，0.8 μL引物(5 μmol/L)，0.4 μL FastPfu聚合酶，10 ng DNA模板。利用Illumina公司的MiSeq PE300平台进行测序(上海美吉生物医药科技有限公司)。</p>



<p>采用苯酚钠—次氯酸钠比色法测定土壤脲酶活性，以培养24 h后每g土中生成的NH<sub>4</sub><sup>+</sup>-N的毫克数表示；采用高锰酸钾滴定法测定土壤过氧化氢酶活性，以20 min内每克土壤分解的过氧化氢的毫克数表示；采用试剂盒法测定土壤过氧化物酶活性，以U/g为单位。</p>



</sec>



</sec>





<sec id="s1-3">

<label>1.3</label>

<title>数据统计和处理</title>

<p>微生物原始测序序列使用Trimmomatic软件质控，使用FLASH软件进行拼接。使用UPARSE软件(version7. 1http://drive5. com/uparse/)，根据97%的相似度对序列进行OTU聚类，并在聚类过程中去除单序列和嵌合体。利用RDPclassifier(http://rdp. cme. msu. edu/)对每条序列进行物种分类注释，比对Silva数据库(SSU123)，设置比对阈值为70%。土壤酶活性均以烘干土(105 ℃，24 h)来表达。所得数据采用SPSS 25.0软件进行处理与统计分析，图形绘制采用Origin 2018和Excel 2010。</p>



</sec>



</sec>





<sec id="s2">

<label>2</label>

<title>结果与分析</title>



<sec id="s2-1">

<label>2.1</label>

<title>MFC修复镉污染稻田对土壤总镉、有效镉含量以及材料回收率的影响</title>

<p><xref ref-type="table" rid="Table2">表 2</xref>为不同处理对土壤总镉、有效镉含量以及材料回收率的影响情况。与对照相比，投加0.5%和1.0% MFC，土壤总镉分别降低22.14%和24.08%，土壤有效镉分别降低2.29%和12.21%，表明MFC材料的施加可有效降低土壤中的总镉和有效镉含量，且随修复剂投加量增加，土壤中镉的去除效果增强；投加0.5%和1.0% MFC，材料回收率分别为83.03%和81.35%<sup>[<xref ref-type="bibr" rid="b6">6</xref>]</sup>。随着磁回收技术的日益完善，回收率有望提高。</p>



<table-wrap id="Table2">

    <label>2</label>

    <caption>

        <p>不同处理后稻田土壤总镉、有效镉含量以及材料回收率</p>



    </caption>

    <table>

        <thead>

		    <tr>

<td style="class:table_top_border" align="center">处理</td>

        <td style="class:table_top_border" align="center">Y-CK</td>

        <td style="class:table_top_border" align="center">Y-0.5%</td>

        <td style="class:table_top_border" align="center">Y-1.0%</td>

    </tr>

		</thead>



        <tbody>

		    <tr>

        <td style="class:table_top_border2" align="center">土壤总镉含量/(mg&#183;kg<sup>-1</sup>)</td>

        <td style="class:table_top_border2" align="center">0.411±0.008 1</td>

        <td style="class:table_top_border2" align="center">0.320±0.016 5</td>

        <td style="class:table_top_border2" align="center">0.312±0.004 0</td>

    </tr>



    <tr>

        <td align="center">去除率/%</td>

        <td align="center"></td>

        <td align="center">22.14</td>

        <td align="center">24.08</td>

    </tr>



    <tr>

        <td align="center">土壤有效镉含量/(mg&#183;kg<sup>-1</sup>)</td>

        <td align="center">0.131±0.005</td>

        <td align="center">0.128±0.005</td>

        <td align="center">0.115±0.011</td>

    </tr>



    <tr>

        <td align="center">去除率/%</td>

        <td align="center"></td>

        <td align="center">2.29</td>

        <td align="center">12.21</td>

    </tr>



    <tr>

        <td style="class:table_bottom_border" align="center">MFC回收率/%</td>

        <td style="class:table_bottom_border" align="center"></td>

        <td style="class:table_bottom_border" align="center">83.03</td>

        <td style="class:table_bottom_border" align="center">81.35</td>

    </tr>

		</tbody>

    </table>

</table-wrap>

</sec>





<sec id="s2-2">

<label>2.2</label>

<title>MFC修复镉污染稻田对土壤微生物群落的影响</title>



<sec id="s2-2-1">

<label>2.2.1</label>

<title>土壤微生物群落多样性和丰富度分析</title>

<p>水稻不同生长时期稻田土壤中细菌群落多样性和丰富度的变化情况如<xref ref-type="table" rid="Table3">表 3</xref>所示，各处理高通量测序覆盖率均大于96%。从细菌群落多样性来看，3个时期内，处理组的Shannon指数均高于该时期对照组(Y-CK)，且Y-1.0%组的Shannon指数均高于该时期Y-0.5%组。从细菌群落丰富度来看，3个时期内，处理组Chao1指数均高于该时期的对照组。成熟期Y-1.0%组Shannon指数和Chao1指数较该时期Y-CK组显著提高(<italic>p</italic>＜0.05)。结果表明，经材料磁选修复，稻田土壤细菌群落的多样性和丰富度均得到提高。</p>



<table-wrap id="Table3">

    <label>3</label>

    <caption>

        <p>不同处理下稻田土壤细菌群落多样性指数变化情况</p>



    </caption>

    <table>

        <thead>



		    <tr>

<td style="class:table_top_border" align="center">水稻生长时期</td>

        <td style="class:table_top_border" align="center">处理</td>

        <td style="class:table_top_border" align="center">覆盖率/%</td>

        <td style="class:table_top_border" align="center">OTUs</td>

        <td style="class:table_top_border" align="center">Shannon指数</td>

        <td style="class:table_top_border" align="center">Chao1指数</td>

    </tr></thead>



        <tbody>

		    <tr>

        <td style="class:table_top_border2" align="center">拔节期</td>

        <td style="class:table_top_border2" align="center">Y-CK</td>

        <td style="class:table_top_border2" align="center">100.00</td>

        <td style="class:table_top_border2" align="center">23 418±1 780a</td>

        <td style="class:table_top_border2" align="center">7.02±0.09a</td>

        <td style="class:table_top_border2" align="center">1 588±185a</td>

    </tr>



    <tr>

        <td align="center"></td>

        <td align="center">Y-0.5%</td>

        <td align="center">100.00</td>

        <td align="center">24 676±1 131a</td>

        <td align="center">7.06±0.02a</td>

        <td align="center">1 687±24a</td>

    </tr>



    <tr>

        <td align="center"></td>

        <td align="center">Y-1.0%</td>

        <td align="center">100.00</td>

        <td align="center">23 955±780a</td>

        <td align="center">7.08±0.06a</td>

        <td align="center">1 674±98a</td>

    </tr>



    <tr>

        <td align="center">抽穗期</td>

        <td align="center">Y-CK</td>

        <td align="center">96.01</td>

        <td align="center">39 255±1 514a</td>

        <td align="center">7.11±0.08a</td>

        <td align="center">5 207±343a</td>

    </tr>



    <tr>

        <td align="center"></td>

        <td align="center">Y-0.5%</td>

        <td align="center">96.22</td>

        <td align="center">39 582±1 794a</td>

        <td align="center">7.15±0.24a</td>

        <td align="center">5 902±425a</td>

    </tr>



    <tr>

        <td align="center"></td>

        <td align="center">Y-1.0%</td>

        <td align="center">96.22</td>

        <td align="center">42 046±489a</td>

        <td align="center">7.21±0.15a</td>

        <td align="center">5 689±89a</td>

    </tr>



    <tr>

        <td align="center">成熟期</td>

        <td align="center">Y-CK</td>

        <td align="center">97.84</td>

        <td align="center">46 427±1 158a</td>

        <td align="center">7.07±0.08b</td>

        <td align="center">5 120±234b</td>

    </tr>



    <tr>

        <td align="center"></td>

        <td align="center">Y-0.5%</td>

        <td align="center">97.25</td>

        <td align="center">46 434±1 143c</td>

        <td align="center">7.20±0.04ab</td>

        <td align="center">5 255±35b</td>

    </tr>



    <tr>

        <td style="class:table_bottom_border" align="center"></td>

        <td style="class:table_bottom_border" align="center">Y-1.0%</td>

        <td style="class:table_bottom_border" align="center">97.29</td>

        <td style="class:table_bottom_border" align="center">46 982±1 209b</td>

        <td style="class:table_bottom_border" align="center">7.23±0.04a</td>

        <td style="class:table_bottom_border" align="center">5 642±52a</td>

    </tr>

		</tbody>

    </table>

</table-wrap>

<p>MFC材料磁选修复镉污染稻田对水稻不同生长期土壤真菌群落多样性和丰富度的影响情况如<xref ref-type="table" rid="Table4">表 4</xref>所示，各组高通量测序覆盖率均大于99%，可以有效反映土壤真菌的种类和结构。从土壤真菌群落的多样性来看，水稻拔节期和成熟期，各处理组Shannon指数均高于该时期对照组，且成熟期差异性有统计学意义(<italic>p</italic>＜0.05)，而抽穗期土壤真菌群落的多样性变化情况与之相反。从土壤真菌群落的丰富度来看，拔节期和成熟期，处理组的Chao1指数高于该时期对照组，其中拔节期Y-1.0%和成熟期Y-0.5%均显著高于该时期Y-CK组(<italic>p</italic>＜0.05)，而抽穗期时，土壤真菌群落丰富度显著降低。因而在水稻拔节期、成熟期，土壤真菌群落的多样性和丰富度升高，抽穗期土壤真菌群落的多样性和丰富度降低。</p>



<table-wrap id="Table4">

    <label>4</label>

    <caption>

        <p>不同处理土壤真菌群落多样性指数变化情况</p>



    </caption>

    <table>

        <thead>

		    <tr>

<td style="class:table_top_border" align="center">水稻生长时期</td>

        <td style="class:table_top_border" align="center">处理</td>

        <td style="class:table_top_border" align="center">覆盖率/%</td>

        <td style="class:table_top_border" align="center">OTUs</td>

        <td style="class:table_top_border" align="center">Shannon指数</td>

        <td style="class:table_top_border" align="center">Chao1指数</td>

    </tr>

		</thead>



        <tbody>

		   <tr>

        <td style="class:table_top_border2" align="center">拔节期</td>

        <td style="class:table_top_border2" align="center">Y-CK</td>

        <td style="class:table_top_border2" align="center">100.00</td>

        <td style="class:table_top_border2" align="center">63 753±2 141</td>

        <td style="class:table_top_border2" align="center">3.59±0.09a</td>

        <td style="class:table_top_border2" align="center">681±70b</td>

    </tr>



    <tr>

        <td align="center"></td>

        <td align="center">Y-0.5%</td>

        <td align="center">100.00</td>

        <td align="center">51 412±1 421</td>

        <td align="center">3.92±0.32a</td>

        <td align="center">688±35b</td>

    </tr>



    <tr>

        <td align="center"></td>

        <td align="center">Y-1.0%</td>

        <td align="center">100.00</td>

        <td align="center">65 082±412</td>

        <td align="center">3.93±0.12a</td>

        <td align="center">834±34a</td>

    </tr>



    <tr>

        <td align="center">抽穗期</td>

        <td align="center">Y-CK</td>

        <td align="center">99.81</td>

        <td align="center">70 659±1 943</td>

        <td align="center">4.13±0.19a</td>

        <td align="center">1 223±254a</td>

    </tr>



    <tr>

        <td align="center"></td>

        <td align="center">Y-0.5%</td>

        <td align="center">99.71</td>

        <td align="center">71 374±759</td>

        <td align="center">4.07±0.78a</td>

        <td align="center">1 110±133a</td>

    </tr>



    <tr>

        <td align="center"></td>

        <td align="center">Y-1.0%</td>

        <td align="center">99.89</td>

        <td align="center">64 975±950</td>

        <td align="center">3.36±0.11a</td>

        <td align="center">798±13b</td>

    </tr>



    <tr>

        <td align="center">成熟期</td>

        <td align="center">Y-CK</td>

        <td align="center">99.75</td>

        <td align="center">71 265±2 370</td>

        <td align="center">2.59±0.23c</td>

        <td align="center">920±30b</td>

    </tr>



    <tr>

        <td align="center"></td>

        <td align="center">Y-0.5%</td>

        <td align="center">99.74</td>

        <td align="center">69 750±523</td>

        <td align="center">4.28±0.05a</td>

        <td align="center">1 065±37a</td>

    </tr>



    <tr>

        <td style="class:table_bottom_border" align="center"></td>

        <td style="class:table_bottom_border" align="center">Y-1.0%</td>

        <td style="class:table_bottom_border" align="center">99.82</td>

        <td style="class:table_bottom_border" align="center">71 711±541</td>

        <td style="class:table_bottom_border" align="center">3.65±0.17b</td>

        <td style="class:table_bottom_border" align="center">927±68b</td>

    </tr>

		</tbody>

    </table>

</table-wrap>

</sec>





<sec id="s2-2-2">

<label>2.2.2</label>

<title>土壤微生物群落组成分析</title>

<p><xref ref-type="fig" rid="Figure1">图 1</xref>为MFC材料修复回收后，在水稻不同生长时期门水平下土壤细菌群落结构组成的差异对比情况。在水稻3个生长时期不同处理下土壤细菌的优势菌门均为Chloroflex、Proteobacteria、Acidobacteriota、Actinobacteriota，约占总细菌群落的64.45%~75.04%；而Firmicutes、Desulfobacterota、Myxococcota和Bacteroidota相对丰度较低。从<xref ref-type="fig" rid="Figure1">图 1</xref>可以看出，各时期处理组中Desulfobacterota的丰度占比较对照组提升，Chloroflex的丰度占比较对照组降低，差异性有统计学意义(<italic>p</italic>＜0.05)，表明经材料的磁选修复，改变了土壤细菌门水平的相对丰度占比。</p>



<fig id="Figure1">

    <label>1</label>

    <caption>

        <p>水稻不同生长时期不同处理在门水平下土壤细菌群结构差异性对比图</p>



    </caption>

    <alt-text><![CDATA[

图中“拔-CK”代表水稻生长拔节期Y-CK组，“拔-0.5%”代表水稻生长拔节期Y-0.5%处理组，下同。]]></alt-text>

    <graphic xlink:href="xndxxbzrkxb-47-2-122-1.jpg"></graphic>

</fig>

<p><xref ref-type="fig" rid="Figure2">图 2</xref>为MFC材料修复回收后，在水稻不同生长时期属水平下相对丰度占比前十的土壤细菌群落结构组成的差异对比情况。在水稻生长不同时期土壤细菌的优势菌属均为<italic>Pseudolabrys、Nocardioides、Gaiella和Thiobacillus。其中Pseudolabrys</italic>相对丰度占比最大，约占总细菌群落的1.08%~3.03%。经材料磁选修复，总体上来看处理组的<italic>Bacillus</italic>丰度占比较Y-CK组略有提高。</p>



<fig id="Figure2">

    <label>2</label>

    <caption>

        <p>水稻不同生长时期不同处理在属水平下土壤细菌群结构差异性对比图</p>



    </caption>

    <graphic xlink:href="xndxxbzrkxb-47-2-122-2.jpg"></graphic>

</fig>

<p><xref ref-type="fig" rid="Figure3">图 3</xref>是水稻不同生长时期门水平下土壤真菌群落结构组成的差异性对比情况。在水稻不同生长时期真菌群落的优势菌门均为Ascomycota、Rozellomycota、Basidiomycota和Unclassified-k-Fungi，相对丰度占比高达81.39%~95.07%。其中，Ascomycota相对丰度占比最大，其次为Rozellomycota。MFC磁选修复镉污染大田土壤改变了真菌门水平下优势真菌的相对丰度，与同时期Y-CK组相比抽穗期处理组Ascomycota丰度占比提升，成熟期处理组Rozellomycota丰度占比提升，差异有统计学意义(<italic>p</italic>＜0.05)。</p>



<fig id="Figure3">

    <label>3</label>

    <caption>

        <p>水稻不同生长时期不同处理在门水平下土壤真菌群结构差异性对比图</p>



    </caption>

    <graphic xlink:href="xndxxbzrkxb-47-2-122-3.jpg"></graphic>

</fig>

<p><xref ref-type="fig" rid="Figure4">图 4</xref>是水稻不同生长时期属水平下相对丰度占比前10的土壤真菌群落结构组成的差异性对比情况。在水稻不同生长时期真菌群落的优势菌属均为<italic>Pseudeurotium</italic>、<italic>Mortierella</italic>、<italic>Saitozyma</italic>和<italic>Talaromyces</italic>。其中，<italic>Pseudeurotium</italic>相对丰度占比最大，在抽穗期Y-1.0%组中丰度占比达43.00%。经材料磁选修复，处理组的<italic>Talaromyces</italic>、<italic>Mortierella</italic>丰度占比较Y-CK组提高。</p>



<fig id="Figure4">

    <label>4</label>

    <caption>

        <p>水稻不同生长时期不同处理在属水平下土壤真菌群结构差异性对比图</p>



    </caption>

    <graphic xlink:href="xndxxbzrkxb-47-2-122-4.jpg"></graphic>

</fig>

</sec>



</sec>





<sec id="s2-3">

<label>2.3</label>

<title>MFC修复镉污染稻田对土壤酶活性的影响</title>



<sec id="s2-3-1">

<label>2.3.1</label>

<title>脲酶</title>

<p><xref ref-type="table" rid="Table5">表 5</xref>反映了MFC修复对土壤3种酶活性的影响。可以看出，在水稻不同生长时期，处理组土壤脲酶活性均高于同期对照组，且拔节期Y-0.5%、Y-1.0%处理组，抽穗期Y-0.5%处理组和成熟期Y-0.5%处理组脲酶活性均显著高于该时期对照组(<italic>p</italic>＜0.05)，其中，成熟期Y-0.5%组脲酶活性提升达到55.4%，表明MFC材料对镉污染稻田土壤的修复提高了土壤中脲酶活性。</p>



<table-wrap id="Table5 ">

    <label>5</label>

    <caption>

        <p>水稻不同生长期土壤脲酶、脱氢酶和过氧化氢酶活性变化情况</p>



    </caption>

    <table>

        <thead>

		    <tr>

<td style="class:table_top_border" align="center">水稻生长时期</td>

        <td style="class:table_top_border" align="center">处理</td>

        <td style="class:table_top_border" align="center">土壤脲酶活性NH<sub>4</sub><sup>+</sup>-N/

[mg&#183;(g&#183;24 h)<sup>-1</sup>]</td>

        <td style="class:table_top_border" align="center">土壤脱氢酶活性/

[mL&#183;(g&#183;6 h)<sup>-1</sup>]</td>

        <td style="class:table_top_border" align="center">土壤过氧化氢酶活性/

[mg&#183;(g&#183;20 min)<sup>-1</sup>]</td>

    </tr>

		</thead>



        <tbody>

		    <tr>

        <td style="class:table_top_border2" align="center">拔节期</td>

        <td style="class:table_top_border2" align="center">Y-CK</td>

        <td style="class:table_top_border2" align="center">0.209±0.005 9b</td>

        <td style="class:table_top_border2" align="center">0.010±0.000 8ab</td>

        <td style="class:table_top_border2" align="center">1.647±0.069 1a</td>

    </tr>



    <tr>

        <td align="center"></td>

        <td align="center">Y-0.5%</td>

        <td align="center">0.221±0.003 7a</td>

        <td align="center">0.010±0.000 5ab</td>

        <td align="center">1.426±0.029 7b</td>

    </tr>



    <tr>

        <td align="center"></td>

        <td align="center">Y-1.0%</td>

        <td align="center">0.247±0.012 0a</td>

        <td align="center">0.010±0.000 5ab</td>

        <td align="center">1.380±0.033 6b</td>

    </tr>



    <tr>

        <td align="center">抽穗期</td>

        <td align="center">Y-CK</td>

        <td align="center">0.137±0.013 0b</td>

        <td align="center">0.005±0.000 6b</td>

        <td align="center">1.341±0.006 6a</td>

    </tr>



    <tr>

        <td align="center"></td>

        <td align="center">Y-0.5%</td>

        <td align="center">0.308±0.016 2a</td>

        <td align="center">0.008±0.001 1a</td>

        <td align="center">1.324±0.045 8ab</td>

    </tr>



    <tr>

        <td align="center"></td>

        <td align="center">Y-1.0%</td>

        <td align="center">0.203±0.020 4ab</td>

        <td align="center">0.006±0.000 5b</td>

        <td align="center">1.254±0.090 0b</td>

    </tr>



    <tr>

        <td align="center">成熟期</td>

        <td align="center">Y-CK</td>

        <td align="center">0.283±0.018 8b</td>

        <td align="center">0.006±0.001 1b</td>

        <td align="center">1.400±0.037 2a</td>

    </tr>



    <tr>

        <td align="center"></td>

        <td align="center">Y-0.5%</td>

        <td align="center">0.449±0.025 8a</td>

        <td align="center">0.009±0.001 0a</td>

        <td align="center">1.339±0.053 4ab</td>

    </tr>



    <tr>

        <td style="class:table_bottom_border" align="center"></td>

        <td style="class:table_bottom_border" align="center">Y-1.0%</td>

        <td style="class:table_bottom_border" align="center">0.299±0.000 9ab</td>

        <td style="class:table_bottom_border" align="center">0.006±0.000 7b</td>

        <td style="class:table_bottom_border" align="center">1.286±0.006 0b</td>

    </tr>



		</tbody>

    </table>

</table-wrap>

</sec>





<sec id="s2-3-2">

<label>2.3.2</label>

<title>脱氢酶</title>

<p>水稻3个生长期内，处理组土壤脱氢酶活性普遍高于对照组，抽穗期和成熟期Y-0.5%组土壤脱氢酶活性较该时期Y-CK组分别提高44.4%和37.21%，差异有统计学意义(<italic>p</italic>＜0.05)(<xref ref-type="table" rid="Table5">表 5</xref>)，表明经MFC材料磁选修复镉污染稻田土壤，提高了土壤中脱氢酶活性。</p>



</sec>





<sec id="s2-3-3">

<label>2.3.3</label>

<title>过氧化氢酶</title>

<p><xref ref-type="table" rid="Table5">表 5</xref>显示了土壤过氧化氢酶活性的变化情况。与Y-CK组相比，3个时期内处理组中土壤过氧化氢酶活性均有所下降，各时期Y-1.0%处理组过氧化氢酶活性较Y-CK组显著降低(<italic>p</italic>＜0.05)。</p>



</sec>



</sec>



</sec>





<sec id="s3">

<label>3</label>

<title>讨论与结论</title>



<sec id="s3-1">

<label>3.1</label>

<title>讨论</title>

<p>本研究结果显示，经MFC磁选修复的镉污染稻田土壤，稻田土壤中细菌群落的多样性和丰富度均有提高，这与陈海生等<sup>[<xref ref-type="bibr" rid="b16">16</xref>]</sup>的研究结果一致。引起该变化的原因一方面是经MFC修复显著降低了土壤中的总镉和有效镉含量，投加0.5%、1.0% MFC，土壤总镉含量分别降低22.14%、24.08%，土壤有效镉含量分别降低2.29%、12.21%，其机理主要包括磁性纳米磷酸盐材料对Cd<sup>2+</sup>的离子交换吸附、化学络合以及共沉淀。土壤镉含量的减少降低了重金属对微生物的胁迫作用，进而抑制优势种群的竞争性排除效应，促进劣势种群的生长和繁殖，导致微生物多样性升高<sup>[<xref ref-type="bibr" rid="b17">17</xref>]</sup>；另一方面，MFC磁选修复后由于目前回收设备不完善，修复材料无法完全回收，投加0.5%和1.0% MFC修复土壤，材料回收率分别为83.03%和81.35%，土壤中残留的修复材料中的磷酸盐成分增加了土壤中全磷含量，提高了土壤养分<sup>[</sup><sup>6]</sup>，对土壤微生物的生长有一定的促进作用。陈法霖等<sup>[<xref ref-type="bibr" rid="b18">18</xref>]</sup>研究发现，土壤微生物群落的丰富度和多样性与土壤全磷含量呈显著正相关。也有学者研究发现，施加不同碳氮磷源改良剂后，显著增加了土壤微生物多样性、微生物活性和微生物生物量。一般来说，放线菌门、变形菌门和酸杆菌门是重金属污染地区常见的优势细菌门，它们可以通过一些特殊机制降低重金属的毒性，从而适应污染的栖息地<sup>[<xref ref-type="bibr" rid="b19">19</xref>]</sup>。本研究中在水稻生长不同时期各处理组土壤细菌的优势菌门均为Proteobacteria、Acidobacteriota、Actinobacteriota、Chloroflex，这与许多重金属污染地区土壤细菌群落研究结果一致，其中Proteobacteria为相对丰度最高的细菌门，这是由于其对各种复杂的有机分子具有较强的降解能力，并且对各种重金属污染物具有很强的耐受性。Chloroflex也是本研究土壤中的主要细菌门之一，有学者研究表明，向土壤中添加镉可增加Chloroflex的相对丰度，这表明Chloroflex可能适合生活在镉含量和活性较高的土壤中，因而随着土壤重金属的修复，该细菌门丰度反而降低。从属水平看，经材料磁选修复<italic>Bacillus</italic>的相对丰度增加，有研究表明<italic>Bacillus</italic>属能产生胞外聚合物吸附土壤中的镉，从而降低镉的毒性，<italic>Bacillus</italic>还可通过与重金属共沉淀等方式降低土壤中镉的有效性。</p>



<p>真菌是一类种类多、分布广的真核微生物，它们具有分解有机质，为植物提供养分的功能，是生态系统健康的指示物<sup>[<xref ref-type="bibr" rid="b20">20</xref>]</sup>。经MFC磁选修复，在水稻拔节期、成熟期土壤真菌多样性和丰富度也呈现增加的趋势，其原因与对细菌的影响类似。有研究表明，土壤有机碳、pH值和土壤速效磷是引起土壤真菌群落结构及多样性变化的主要因素<sup>[<xref ref-type="bibr" rid="b21">21</xref>]</sup>。本研究中Ascomycota、Basidiomycota作为镉污染土壤真菌群落的优势菌门与罗路云等<sup>[<xref ref-type="bibr" rid="b22">22</xref>]</sup>的研究结果一致。Ascomycota和Basidiomycota对土壤中营养物质竞争能力较强，能够降解凋落物中难降解的木质素和纤维素，增加土壤养分，因此成为真菌群落中最主要的优势菌群<sup>[<xref ref-type="bibr" rid="b23">23</xref>]</sup>。从属水平看，处理组的<italic>Talaromyces、Mortierella</italic>丰度占比较Y-CK组提高，<italic>Talaromyces</italic>能够降解木质纤维素，对植物病原菌也具有拮抗作用，还可分泌挥发性有机物，促进幼苗生长的同时增强水稻植株的抗病性；<italic>Mortierella</italic>是土壤中植物残体的重要分解菌，可通过分解植物残体，提升土壤养分。</p>



<p>土壤脲酶对重金属污染敏感，通常可作为评价土壤重金属污染和生态环境质量的重要生物指标<sup>[<xref ref-type="bibr" rid="b24">24</xref>]</sup>，土壤pH值是影响脲酶活性的重要因素，通过改变酶空间构象、氨基酸残基微环境来改变其活性大小<sup>[<xref ref-type="bibr" rid="b25">25</xref>]</sup>。有研究表明，脲酶在中性土壤中具有更高的活性，经过MFC材料的磁选修复，发现不同处理组在3个时期内的土壤pH值始终稳定在6.5~7.1，略高于对照组，这可能对土壤脲酶活性增加产生了一定影响。此外，有效镉对脲酶活性有强烈的抑制作用，经MFC材料磁选修复，土壤中有效镉含量减少，从而减少了土壤重金属与酶分子中的活性部位结合，降低了酶失活的概率<sup>[<xref ref-type="bibr" rid="b26">26</xref>]</sup>；同时经材料磁选修复，改善了土壤环境，有利于土壤微生物的生长和繁殖，增加了微生物体内酶的合成和分泌，使土壤脲酶活性增加。脲酶是一种可将酰胺类有机氮化物水解为可直接被植物利用的无机氮化物的土壤酶，其活性在一定程度上反映了土壤氮素供应的水平和能力，并与土壤中的氮素循环系统密切相关。修复后土壤中脲酶的活性增加，可导致与有机质分解和氮、磷循环相关的微生物活性增强，对土壤养分有效性产生积极影响。相关性分析结果表明(<xref ref-type="table" rid="Table6">表 6</xref>)，土壤脲酶活性与土壤有效镉含量呈负相关，这与丁馨茹等<sup>[<xref ref-type="bibr" rid="b27">27</xref>]</sup>的研究结果一致。土壤脱氢酶的主要作用是催化土壤中有机物质脱氢，参与到氧化磷酸化过程，并且与微生物的呼吸过程密切相关。与脲酶变化规律相似，经过MFC磁选修复后，提高了土壤中脱氢酶活性。过氧化氢酶与好氧微生物的代谢活性有关，在一定程度上能反映土壤肥力状况。过氧化氢酶也是反映氧化还原电位的重要指标，可以促进过氧化氢分解为水和氧气，其活性可以表征土壤腐殖质的强度和有机质的转化率，各处理组中土壤过氧化氢酶活性降低，这与罗虹等<sup>[<xref ref-type="bibr" rid="b28">28</xref>]</sup>的研究结论相似，认为在重金属污染越轻微的土壤中，微生物的过氧化氢酶活性反而越低。赵永红等<sup>[<xref ref-type="bibr" rid="b29">29</xref>]</sup>却认为重金属胁迫条件下对过氧化氢酶的活性并无明显影响。相关性分析结果表明(<xref ref-type="table" rid="Table6">表 6</xref>)，过氧化氢酶活性和有效镉、总镉含量表现出极显著正相关，与土壤全磷和有机质含量呈显著负相关。土壤过氧化氢酶活性的影响因素十分复杂，可能受到水稻品种、土壤理化性质、重金属浓度等多种因素的共同影响。将土壤有效镉、总镉、全磷和土壤酶活性进行相关性分析，结果显示，土壤脲酶活性和有效镉含量呈显著负相关；脱氢酶活性和有效镉含量呈显著负相关，与脲酶活性呈极显著正相关；过氧化氢酶活性和有效镉、总镉呈极显著正相关，与土壤全磷和有机质呈极显著负相关。</p>



<table-wrap id="Table6">

    <label>6</label>

    <caption>

        <p>土壤理化性质和土壤酶活性的相关性分析</p>



    </caption>

    <table>

        <thead>

		    <tr>

<td style="class:table_top_border" align="center"></td>

        <td style="class:table_top_border" align="center">有效镉</td>

        <td style="class:table_top_border" align="center">总镉</td>

        <td style="class:table_top_border" align="center">全磷</td>

        <td style="class:table_top_border" align="center">脲酶</td>

        <td style="class:table_top_border" align="center">脱氢酶</td>

        <td style="class:table_top_border" align="center">过氧化氢酶</td>

    </tr>

		</thead>

        <tfoot>

		<tr>

			<td align="left" colspan="7">注：*表示有统计学意义(<italic>p</italic>＜0.05)，**表示极有统计学意义(<italic>p</italic>＜0.01)。</td>

		</tr>



		</tfoot>

        <tbody>

		    <tr>

        <td style="class:table_top_border2" align="center">有效镉</td>

        <td style="class:table_top_border2" align="center">1</td>

        <td style="class:table_top_border2" align="center">0.826<sup>**</sup></td>

        <td style="class:table_top_border2" align="center">-0.826<sup>**</sup></td>

        <td style="class:table_top_border2" align="center">-0.510<sup>*</sup></td>

        <td style="class:table_top_border2" align="center">-0.538<sup>*</sup></td>

        <td style="class:table_top_border2" align="center">0.706<sup>**</sup></td>

    </tr>



    <tr>

        <td align="center">总镉</td>

        <td align="center"></td>

        <td align="center">1</td>

        <td align="center">-0.964<sup>**</sup></td>

        <td align="center">-0.182</td>

        <td align="center">-0.331</td>

        <td align="center">0.820<sup>**</sup></td>

    </tr>



    <tr>

        <td align="center">有机质</td>

        <td align="center"></td>

        <td align="center"></td>

        <td align="center">0.923<sup>**</sup></td>

        <td align="center">0.345</td>

        <td align="center">0.329</td>

        <td align="center">-0.749<sup>**</sup></td>

    </tr>



    <tr>

        <td align="center">全磷</td>

        <td align="center"></td>

        <td align="center"></td>

        <td align="center">1</td>

        <td align="center">0.050</td>

        <td align="center">0.305</td>

        <td align="center">-0.830<sup>**</sup></td>

    </tr>



    <tr>

        <td align="center">脲酶</td>

        <td align="center"></td>

        <td align="center"></td>

        <td align="center"></td>

        <td align="center">1</td>

        <td align="center">0.763<sup>**</sup></td>

        <td align="center">-0.034</td>

    </tr>



    <tr>

        <td align="center">脱氢酶</td>

        <td align="center"></td>

        <td align="center"></td>

        <td align="center"></td>

        <td align="center"></td>

        <td align="center">1</td>

        <td align="center">-0.331</td>

    </tr>



    <tr>

        <td style="class:table_bottom_border" align="center">过氧化氢酶</td>

        <td style="class:table_bottom_border" align="center"></td>

        <td style="class:table_bottom_border" align="center"></td>

        <td style="class:table_bottom_border" align="center"></td>

        <td style="class:table_bottom_border" align="center"></td>

        <td style="class:table_bottom_border" align="center"></td>

        <td style="class:table_bottom_border" align="center">1</td>

    </tr>

		</tbody>

    </table>

</table-wrap>

</sec>





<sec id="s3-2">

<label>3.2</label>

<title>结论</title>

<p>经MFC磁选修复的镉污染稻田，土壤总镉和有效镉的含量显著降低，降低了重金属对土壤微生物和水稻的胁迫，提高了土壤养分，提高了土壤脲酶、脱氢酶活性，降低了土壤过氧化氢酶的活性，总体上提高了土壤细菌与真菌的多样性和丰富度。研究结果为该材料的实际应用奠定了理论基础，但要将磁性纳米材料应用于实际农田重金属污染土壤的修复，还要关注磁性材料的成本及回收问题，以及残留在土壤中的材料对作物生长产生的影响。</p>



</sec>



</sec>
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投加0.5%和1.0%
 

MFC,
 

材料回收率分别为83.03%和81.35%[6]。
 

随着磁回收技术的日益完善,
 

回收率

有望提高。
表2 不同处理后稻田土壤总镉、

 

有效镉含量以及材料回收率

处理 Y-CK Y-0.5% Y-1.0%

土壤总镉含量/(mg·kg-1) 0.411±0.008
 

1 0.320±0.016
 

5 0.312±0.004
 

0

去除率/% 22.14 24.08

土壤有效镉含量/(mg·kg-1) 0.131±0.005 0.128±0.005 0.115±0.011

去除率/% 2.29 12.21

MFC回收率/% 83.03 81.35

2.2 MFC修复镉污染稻田对土壤微生物群落的影响

2.2.1 土壤微生物群落多样性和丰富度分析

水稻不同生长时期稻田土壤中细菌群落多样性和丰富度的变化情况如表3所示,
 

各处理高通量

测序覆盖率均大于96%。
 

从细菌群落多样性来看,
 

3个时期内,
 

处理组的Shannon指数均高于该时期

对照组(Y-CK),
 

且Y-1.0%组的Shannon指数均高于该时期 Y-0.5%组。
 

从细菌群落丰富度来看,
 

3个时期内,
 

处理组Chao1指数均高于该时期的对照组。
 

成熟期 Y-1.0%组Shannon指数和Chao1指

数较该时期Y-CK组显著提高(p<0.05)。
 

结果表明,
 

经材料磁选修复,
 

稻田土壤细菌群落的多样性

和丰富度均得到提高。
表3 不同处理下稻田土壤细菌群落多样性指数变化情况

水稻生长时期 处理 覆盖率/% OTUs Shannon指数 Chao1指数

拔节期 Y-CK 100.00 23
 

418±1
 

780a 7.02±0.09a 1
 

588±185a

Y-0.5% 100.00 24
 

676±1
 

131a 7.06±0.02a 1
 

687±24a

Y-1.0% 100.00 23
 

955±780a 7.08±0.06a 1
 

674±98a

抽穗期 Y-CK 96.01 39
 

255±1
 

514a 7.11±0.08a 5
 

207±343a

Y-0.5% 96.22 39
 

582±1
 

794a 7.15±0.24a 5
 

902±425a

Y-1.0% 96.22 42
 

046±489a 7.21±0.15a 5
 

689±89a

成熟期 Y-CK 97.84 46
 

427±1
 

158a 7.07±0.08b 5
 

120±234b

Y-0.5% 97.25 46
 

434±1
 

143c 7.20±0.04ab 5
 

255±35b

Y-1.0% 97.29 46
 

982±1
 

209b 7.23±0.04a 5
 

642±52a

  注:
 

同列不同小写字母表示差异有统计学意义(p<0.05),
 

下同。

MFC材料磁选修复镉污染稻田对水稻不同生长期土壤真菌群落多样性和丰富度的影响情况如表4所

示,
 

各组高通量测序覆盖率均大于99%,
 

可以有效反映土壤真菌的种类和结构。
 

从土壤真菌群落的多样性

来看,
 

水稻拔节期和成熟期,
 

各处理组Shannon指数均高于该时期对照组,
 

且成熟期差异性有统计学意义

(p<0.05),
 

而抽穗期土壤真菌群落的多样性变化情况与之相反。
 

从土壤真菌群落的丰富度来看,
 

拔节期

和成熟期,
 

处理组的Chao1指数高于该时期对照组,
 

其中拔节期Y-1.0%和成熟期Y-0.5%均显著高于该

时期Y-CK组(p<0.05),
 

而抽穗期时,
 

土壤真菌群落丰富度显著降低。
 

因而在水稻拔节期、
 

成熟期,
 

土壤

真菌群落的多样性和丰富度升高,
 

抽穗期土壤真菌群落的多样性和丰富度降低。

621 西南大学学报(自然科学版)     http://xbbjb.swu.edu.cn     第47卷



表4 不同处理土壤真菌群落多样性指数变化情况

水稻生长时期 处理 覆盖率/% OTUs Shannon指数 Chao1指数

拔节期 Y-CK 100.00 63
 

753±2
 

141 3.59±0.09a 681±70b

Y-0.5% 100.00 51
 

412±1
 

421 3.92±0.32a 688±35b

Y-1.0% 100.00 65
 

082±412 3.93±0.12a 834±34a

抽穗期 Y-CK 99.81 70
 

659±1
 

943 4.13±0.19a 1
 

223±254a

Y-0.5% 99.71 71
 

374±759 4.07±0.78a 1
 

110±133a

Y-1.0% 99.89 64
 

975±950 3.36±0.11a 798±13b

成熟期 Y-CK 99.75 71
 

265±2
 

370 2.59±0.23c 920±30b

Y-0.5% 99.74 69
 

750±523 4.28±0.05a 1
 

065±37a

Y-1.0% 99.82 71
 

711±541 3.65±0.17b 927±68b

2.2.2 土壤微生物群落组成分析

图1为 MFC材料修复回收后,
 

在水稻不同生长时期门水平下土壤细菌群落结构组成的差异对比情况。
 

在水稻3个生长时期不同处理下土壤细菌的优势菌门均为Chloroflex、
 

Proteobacteria、
 

Acidobacteriota、
 

Actinobacteriota,
 

约占总细菌群落的64.45%~75.04%;
 

而Firmicutes、
 

Desulfobacterota、
 

Myxococcota
和Bacteroidota相对丰度较低。

 

从图1可以看出,
 

各时期处理组中Desulfobacterota的丰度占比较对照组提

升,
 

Chloroflex的丰度占比较对照组降低,
 

差异性有统计学意义(p<0.05),
 

表明经材料的磁选修复,
 

改变

了土壤细菌门水平的相对丰度占比。

图中“拔-CK”代表水稻生长拔节期Y-CK组,
 

“拔-0.5%”代表水稻生长拔节期Y-0.5%处理组,
 

下同。

图1 水稻不同生长时期不同处理在门水平下土壤细菌群结构差异性对比图

图2为 MFC材料修复回收后,
 

在水稻不同生长时期属水平下相对丰度占比前十的土壤细菌群落结构

组成的差异对比情况。
 

在水稻生长不同时期土壤细菌的优势菌属均为Pseudolabrys、
 

Nocardioides、
 

Gai-

ella 和Thiobacillus。
 

其中Pseudolabrys相对丰度占比最大,
 

约占总细菌群落的1.08%~3.03%。
 

经材料

磁选修复,
 

总体上来看处理组的Bacillus丰度占比较Y-CK组略有提高。

图3是水稻不同生长时期门水平下土壤真菌群落结构组成的差异性对比情况。
 

在水稻不同生长时期真

菌群落的优势菌门均为Ascomycota、
 

Rozellomycota、
 

Basidiomycota和Unclassified-k-Fungi,
 

相对丰度占

比高达81.39%~95.07%。
 

其中,
 

Ascomycota相对丰度占比最大,
 

其次为Rozellomycota。
 

MFC磁选修复
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镉污染大田土壤改变了真菌门水平下优势真菌的相对丰度,
 

与同时期Y-CK组相比抽穗期处理组Ascomy-

cota丰度占比提升,
 

成熟期处理组Rozellomycota丰度占比提升,
 

差异有统计学意义(p<0.05)。

图2 水稻不同生长时期不同处理在属水平下土壤细菌群结构差异性对比图

图3 水稻不同生长时期不同处理在门水平下土壤真菌群结构差异性对比图

图4是水稻不同生长时期属水平下相对丰度占比前10的土壤真菌群落结构组成的差异性对比情况。
 

在水稻不同生长时期真菌群落的优势菌属均为Pseudeurotium、
 

Mortierella、
 

Saitozyma 和Talaromyces。
 

其中,
 

Pseudeurotium 相对丰度占比最大,
 

在抽穗期Y-1.0%组中丰度占比达43.00%。
 

经材料磁选修复,
 

处理组的Talaromyces、
 

Mortierella 丰度占比较Y-CK组提高。

2.3 MFC修复镉污染稻田对土壤酶活性的影响

2.3.1 脲酶

表5反映了MFC修复对土壤3种酶活性的影响。
 

可以看出,
 

在水稻不同生长时期,
 

处理组土壤脲酶活

性均高于同期对照组,
 

且拔节期Y-0.5%、
 

Y-1.0%处理组,
 

抽穗期Y-0.5%处理组和成熟期Y-0.5%处理

组脲酶活性均显著高于该时期对照组(p<0.05),
 

其中,
 

成熟期Y-0.5%组脲酶活性提升达到55.4%,
 

表明

MFC材料对镉污染稻田土壤的修复提高了土壤中脲酶活性。

2.3.2 脱氢酶

水稻3个生长期内,
 

处理组土壤脱氢酶活性普遍高于对照组,
 

抽穗期和成熟期Y-0.5%组土壤脱氢酶

821 西南大学学报(自然科学版)     http://xbbjb.swu.edu.cn     第47卷



活性较该时期Y-CK组分别提高44.4%和37.21%,
 

差异有统计学意义(p<0.05)(表5),
 

表明经 MFC材

料磁选修复镉污染稻田土壤,
 

提高了土壤中脱氢酶活性。

图4 水稻不同生长时期不同处理在属水平下土壤真菌群结构差异性对比图

2.3.3 过氧化氢酶

表5显示了土壤过氧化氢酶活性的变化情况。
 

与Y-CK组相比,
 

3个时期内处理组中土壤过氧化氢酶

活性均有所下降,
 

各时期Y-1.0%处理组过氧化氢酶活性较Y-CK组显著降低(p<0.05)。
表5 水稻不同生长期土壤脲酶、

 

脱氢酶和过氧化氢酶活性变化情况

水稻生长时期 处理
土壤脲酶活性NH+

4-N/

[mg·(g·24
 

h)-1]

土壤脱氢酶活性/

[mL·(g·6
 

h)-1]

土壤过氧化氢酶活性/

[mg·(g·20
 

min)-1]

拔节期 Y-CK 0.209±0.005
 

9b 0.010±0.000
 

8ab 1.647±0.069
 

1a

Y-0.5% 0.221±0.003
 

7a 0.010±0.000
 

5ab 1.426±0.029
 

7b

Y-1.0% 0.247±0.012
 

0a 0.010±0.000
 

5ab 1.380±0.033
 

6b

抽穗期 Y-CK 0.137±0.013
 

0b 0.005±0.000
 

6b 1.341±0.006
 

6a

Y-0.5% 0.308±0.016
 

2a 0.008±0.001
 

1a 1.324±0.045
 

8ab

Y-1.0% 0.203±0.020
 

4ab 0.006±0.000
 

5b 1.254±0.090
 

0b

成熟期 Y-CK 0.283±0.018
 

8b 0.006±0.001
 

1b 1.400±0.037
 

2a

Y-0.5% 0.449±0.025
 

8a 0.009±0.001
 

0a 1.339±0.053
 

4ab

Y-1.0% 0.299±0.000
 

9ab 0.006±0.000
 

7b 1.286±0.006
 

0b

3 讨论与结论

3.1 讨论

本研究结果显示,
 

经 MFC磁选修复的镉污染稻田土壤,
 

稻田土壤中细菌群落的多样性和丰富度均有

提高,
 

这与陈海生等[16]的研究结果一致。
 

引起该变化的原因一方面是经 MFC修复显著降低了土壤中的总

镉和有效镉含量,
 

投加0.5%、
 

1.0%
 

MFC,
 

土壤总镉含量分别降低22.14%、
 

24.08%,
 

土壤有效镉含量分

别降低2.29%、
 

12.21%,
 

其机理主要包括磁性纳米磷酸盐材料对Cd2+的离子交换吸附、
 

化学络合以及共

沉淀。
 

土壤镉含量的减少降低了重金属对微生物的胁迫作用,
 

进而抑制优势种群的竞争性排除效应,
 

促进

劣势种群的生长和繁殖,
 

导致微生物多样性升高[17];
 

另一方面,
 

MFC磁选修复后由于目前回收设备不完

善,
 

修复材料无法完全回收,
 

投加0.5%和1.0%
 

MFC修复土壤,
 

材料回收率分别为83.03%和81.35%,
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土壤中残留的修复材料中的磷酸盐成分增加了土壤中全磷含量,
 

提高了土壤养分[6],
 

对土壤微生物的生长

有一定的促进作用。
 

陈法霖等[18]研究发现,
 

土壤微生物群落的丰富度和多样性与土壤全磷含量呈显著正相

关。
 

也有学者研究发现,
 

施加不同碳氮磷源改良剂后,
 

显著增加了土壤微生物多样性、
 

微生物活性和微生

物生物量。
 

一般来说,
 

放线菌门、
 

变形菌门和酸杆菌门是重金属污染地区常见的优势细菌门,
 

它们可以通

过一些特殊机制降低重金属的毒性,
 

从而适应污染的栖息地[19]。
 

本研究中在水稻生长不同时期各处理组土

壤细菌的优势菌门均为Proteobacteria、
 

Acidobacteriota、
 

Actinobacteriota、
 

Chloroflex,
 

这与许多重金属污

染地区土壤细菌群落研究结果一致,
 

其中Proteobacteria为相对丰度最高的细菌门,
 

这是由于其对各种复

杂的有机分子具有较强的降解能力,
 

并且对各种重金属污染物具有很强的耐受性。
 

Chloroflex也是本研究

土壤中的主要细菌门之一,
 

有学者研究表明,
 

向土壤中添加镉可增加Chloroflex的相对丰度,
 

这表明Chlo-
roflex可能适合生活在镉含量和活性较高的土壤中,

 

因而随着土壤重金属的修复,
 

该细菌门丰度反而降低。
 

从属水平看,
 

经材料磁选修复Bacillus的相对丰度增加,
 

有研究表明Bacillus属能产生胞外聚合物吸附土

壤中的镉,
 

从而降低镉的毒性,
 

Bacillus还可通过与重金属共沉淀等方式降低土壤中镉的有效性。

真菌是一类种类多、
 

分布广的真核微生物,
 

它们具有分解有机质,
 

为植物提供养分的功能,
 

是生态系

统健康的指示物[20]。
 

经 MFC磁选修复,
 

在水稻拔节期、
 

成熟期土壤真菌多样性和丰富度也呈现增加的趋

势,
 

其原因与对细菌的影响类似。
 

有研究表明,
 

土壤有机碳、
 

pH值和土壤速效磷是引起土壤真菌群落结构

及多样性变化的主要因素[21]。
 

本研究中Ascomycota、
 

Basidiomycota作为镉污染土壤真菌群落的优势菌门

与罗路云等[22]的研究结果一致。
 

Ascomycota和Basidiomycota对土壤中营养物质竞争能力较强,
 

能够降解

凋落物中难降解的木质素和纤维素,
 

增加土壤养分,
 

因此成为真菌群落中最主要的优势菌群[23]。
 

从属水平

看,
 

处理组的Talaromyces、
 

Mortierella 丰度占比较Y-CK组提高,
 

Talaromyces能够降解木质纤维素,
 

对

植物病原菌也具有拮抗作用,
 

还可分泌挥发性有机物,
 

促进幼苗生长的同时增强水稻植株的抗病性;
 

Mortierella 是土壤中植物残体的重要分解菌,
 

可通过分解植物残体,
 

提升土壤养分。

土壤脲酶对重金属污染敏感,
 

通常可作为评价土壤重金属污染和生态环境质量的重要生物指标[24],
 

土壤pH值是影响脲酶活性的重要因素,
 

通过改变酶空间构象、
 

氨基酸残基微环境来改变其活性大

小[25]。
 

有研究表明,
 

脲酶在中性土壤中具有更高的活性,
 

经过 MFC材料的磁选修复,
 

发现不同处理组

在3个时期内的土壤pH值始终稳定在6.5~7.1,
 

略高于对照组,
 

这可能对土壤脲酶活性增加产生了一

定影响。
 

此外,
 

有效镉对脲酶活性有强烈的抑制作用,
 

经 MFC材料磁选修复,
 

土壤中有效镉含量减少,
 

从而减少了土壤重金属与酶分子中的活性部位结合,
 

降低了酶失活的概率[26];
 

同时经材料磁选修复,
 

改

善了土壤环境,
 

有利于土壤微生物的生长和繁殖,
 

增加了微生物体内酶的合成和分泌,
 

使土壤脲酶活性

增加。
 

脲酶是一种可将酰胺类有机氮化物水解为可直接被植物利用的无机氮化物的土壤酶,
 

其活性在一

定程度上反映了土壤氮素供应的水平和能力,
 

并与土壤中的氮素循环系统密切相关。
 

修复后土壤中脲酶

的活性增加,
 

可导致与有机质分解和氮、
 

磷循环相关的微生物活性增强,
 

对土壤养分有效性产生积极影

响。
 

相关性分析结果表明(表6),
 

土壤脲酶活性与土壤有效镉含量呈负相关,
 

这与丁馨茹等[27]的研究结

果一致。
 

土壤脱氢酶的主要作用是催化土壤中有机物质脱氢,
 

参与到氧化磷酸化过程,
 

并且与微生物的

呼吸过程密切相关。
 

与脲酶变化规律相似,
 

经过 MFC磁选修复后,
 

提高了土壤中脱氢酶活性。
 

过氧化氢

酶与好氧微生物的代谢活性有关,
 

在一定程度上能反映土壤肥力状况。
 

过氧化氢酶也是反映氧化还原电

位的重要指标,
 

可以促进过氧化氢分解为水和氧气,
 

其活性可以表征土壤腐殖质的强度和有机质的转化

率,
 

各处理组中土壤过氧化氢酶活性降低,
 

这与罗虹等[28]的研究结论相似,
 

认为在重金属污染越轻微的

土壤中,
 

微生物的过氧化氢酶活性反而越低。
 

赵永红等[29]却认为重金属胁迫条件下对过氧化氢酶的活

性并无明显影响。
 

相关性分析结果表明(表6),
 

过氧化氢酶活性和有效镉、
 

总镉含量表现出极显著正相

关,
 

与土壤全磷和有机质含量呈显著负相关。
 

土壤过氧化氢酶活性的影响因素十分复杂,
 

可能受到水稻

品种、
 

土壤理化性质、
 

重金属浓度等多种因素的共同影响。
 

将土壤有效镉、
 

总镉、
 

全磷和土壤酶活性进
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行相关性分析,
 

结果显示,
 

土壤脲酶活性和有效镉含量呈显著负相关;
 

脱氢酶活性和有效镉含量呈显著

负相关,
 

与脲酶活性呈极显著正相关;
 

过氧化氢酶活性和有效镉、
 

总镉呈极显著正相关,
 

与土壤全磷和

有机质呈极显著负相关。
表6 土壤理化性质和土壤酶活性的相关性分析

有效镉 总镉 全磷 脲酶 脱氢酶 过氧化氢酶

有效镉 1 0.826** -0.826** -0.510* -0.538* 0.706**

总镉 1 -0.964** -0.182 -0.331 0.820**

有机质 0.923** 0.345 0.329 -0.749**

全磷 1 0.050 0.305 -0.830**

脲酶 1 0.763** -0.034

脱氢酶 1 -0.331

过氧化氢酶 1

  注:
 

*表示有统计学意义(p<0.05),
 

**表示极有统计学意义(p<0.01)。

3.2 结论

经 MFC磁选修复的镉污染稻田,
 

土壤总镉和有效镉的含量显著降低,
 

降低了重金属对土壤微生物和

水稻的胁迫,
 

提高了土壤养分,
 

提高了土壤脲酶、
 

脱氢酶活性,
 

降低了土壤过氧化氢酶的活性,
 

总体上提高

了土壤细菌与真菌的多样性和丰富度。
 

研究结果为该材料的实际应用奠定了理论基础,
 

但要将磁性纳米材

料应用于实际农田重金属污染土壤的修复,
 

还要关注磁性材料的成本及回收问题,
 

以及残留在土壤中的材

料对作物生长产生的影响。
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