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载氧生物炭对水稻土中典型氧化还原敏感元素
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摘 要：溶解氧（DO）是调控水稻土中氧化还原敏感元素的重要因子。以氮和砷两类氧化还原敏

感元素为研究对象，构建室内模拟体系，设置对照组（不添加载氧生物炭）、生物炭添加组、载氧生

物炭添加组 3 组处理，通过 80 d 的试验研究载氧核桃壳生物炭对水稻土-水体系中 DO、氧化还原电

位（Eh），氮素形态及 As(Ⅲ)含量的影响。结果表明：试验期间添加载氧核桃壳生物炭组的水稻土

上覆水 DO 显著高于对照组和核桃壳生物炭组，试验结束时（第 80 天）载氧核桃壳生物炭组水稻土

amoA 基因绝对丰度较对照组提升 4.58 倍，水稻土硝氮含量较对照增加了 78.31%，nosZ（主导 N2O
转化为 N2）基因绝对丰度增幅高于 nirS 和 nirK 基因，N2O 释放量较对照削减 96.4%，砷氧化酶基因

aioA 基因绝对丰度显著高于对照组和核桃壳生物炭组，As(Ⅲ)含量占总无机砷的 34.2%，显著低于

对照组（84.3%）与核桃壳炭组（50.1%）。载氧核桃壳生物炭通过改善水稻土 DO 和 Eh 条件，调控

氮砷转化相关基因的表达来削减 As(Ⅲ)含量和 N2O 释放。
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Abstract: The dissolved oxygen (DO) is critical in the environmental behavior of redox sensitive elements in 
paddy soil. In order to investigate the effects DO level on the transformation of nitrogen and arsenic, here we 
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performed a 80 days experiment in a simulation experimental system and evaluated the dynamic of DO level, 
Oxidation-Reduction Potential (Eh), nitrogen and As( Ⅲ) concentration following the treatment of control 
(without the addition of biochar or oxygen-loading biochar), biochar addition, and oxygen-loading biochar 
addition in paddy soils, respectively. The results showed that the DO concentration in the overlying water of the 
paddy soils in the oxygen-loading walnut shell biochar added group was significantly higher than that in the 
control group and that without oxygen-loading throughout the experimental period. After 80 days, the 
abundance of amoA gene in the paddy soils of the oxygen-loading walnut shell biochar added group was 4.58 
times higher than that of the control, and the nitrate content in the paddy soils increased by 78.31%. 
Meanwhile, the increasing in the abundance of nosZ that was responsible for converting N2O into N2, was 
higher than nirS and nirK, associated with 96.4% reduction in N2O emission. The abundance of arsenic oxidase 
gene aioA in the paddy soils with oxygen-loading walnut shell biochar supplement was significantly higher than 
that in the control. In the group amended with oxygen-loaded walnut shell biochar, As(Ⅲ) accounted for 34.2% 
of the total inorganic arsenic content., which was significantly lower than that in the control group (84.3%) and 
the walnut shell biochar added group (50.1%). Overall, the oxygen-loading walnut shell biochar reduced As(Ⅲ) 
and depressed N2O emission in the paddy soils jointly from the improvement in DO and Eh, and regulating the 
abundance of genes that involved in nitrogen and arsenic transformation.
Keywords: oxygen-carrying biochar； paddy soil； Arsenic contamination； nitrogen transformation； dissolved 
oxygen (DO)

氧化还原条件会显著影响自然环境中某些元

素的化学形态、生物有效性、迁移性及生物地球化

学循环。这些对氧化还原条件变化敏感的元素称

为氧化还原敏感元素。砷（As）是一种具有慢性毒

性的类金属，水稻土中的砷污染严重威胁着水稻生

长、粮食安全和人类健康，进而受到广泛关注 [1-3]。

不同种类砷的毒性和迁移率差异较大 [4]，因此，水稻

土中砷的转化过程会影响其生态风险。砷转化主

要涵盖砷氧化、砷还原、砷甲基化及脱甲基化等过

程，这些转化过程受多种因素调控，包括微生物驱

动、可溶性有机物（DOM）、土壤氧化还原电位（Eh）
等，其中微生物驱动通常起主导作用 [5]。以上因素

通常通过影响氧化还原和甲基化转化过程，以及砷

从水稻土释放到孔隙水中的过程，进而改变砷的毒

性和生物利用度 [6]。在水稻生长过程中，其对砷吸

收能力的增强通常显著发生于淹水阶段 [7]。这是由

于水稻土在长期淹水的缺氧条件下，其 Eh 会降低，

诱导砷（V）/铁（Ⅲ）还原细菌还原溶解含砷的铁矿

物，促进砷的释放和还原，增加其有效性、毒性和流

动性 [8]。因此，降低水稻土中砷的生物有效性对于

减轻其对人类健康的威胁非常重要。

生物炭作为环境友好和成本低廉的土壤改良

剂，可通过增加土壤酶活性和微生物多样性来改善

土壤环境，同时由于其还具有较高的吸附能力、表

面积、阳离子交换能力和微孔体积，还能被用于去

除土壤中的重金属 [9-10]。研究发现，生物炭经氧化铁

或铁改性后，可通过砷酸盐离子和亚砷酸盐离子与

氧化铁/氢氧化物的结合来降低水稻土中砷的生物

可利用性和环境风险 [9,11]。然而另一种改性生物炭，

即载氧生物炭在水稻土砷污染治理中的作用还受

到较少关注。尽管目前载氧生物炭的相关研究主

要聚焦于修复缺氧水体与沉积物 [12]，但已有研究表

明，载氧多孔材料（沸石和蛭石）可通过持续释放氧

气增加 Eh 和溶解氧（DO）含量，改善水稻土氧化还

原环境进而抑制砷(Ⅲ)释放到孔隙水中 [13]。

此外，水稻土中的氮循环对砷的形态转化也具

有较大影响，并存在一定耦合作用 [14]。例如，淹水稻

田中微生物驱动的硝酸盐还原耦合砷 (Ⅲ)的氧化可

固定砷 [15]；NH4
+与铁 (Ⅲ)共存的稻田土壤中可发生

Feammox 反应，从而提高砷的移动性 [16]；水稻土中

发生的硝化作用有利于砷吸附在氧化铁矿物上，进

而降低砷的移动性 [17]；同样，在淹水环境中砷氧化微

生物可以硝酸盐为电子受体氧化砷 (Ⅲ)，也可降低

砷移动性 [18]。也有研究发现厌氧氨氧化可与砷还原

过程耦合 [19]。已有研究表明，氮循环过程会因 DO
水平的变化而受到直接或间接影响，这种影响源于

DO 水平变化所引起的氧化还原电位、微生物活动

等因素的改变 [20]。因此，当载氧生物炭作用于水稻

土中，除本身的吸附作用外，还可能通过增加 DO 对

氮循环与砷转化，甚至对该二者之间的相互作用产

生影响，进而影响砷的行为及效应。

基于此，笔者构建室内模拟体系，选择核桃壳

炭作为载氧材料，研究添加载氧核桃壳炭后砷污染

水稻土体系中的 DO、pH 值与 Eh，间隙水中氨氮、硝
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氮及总氮浓度，氮与砷转化相关基因的绝对丰度等

变化，分析载氧生物炭通过改善含砷水稻土的溶解

氧和 Eh 条件对水稻土中氮素及砷转化的影响及潜

在过程。

1　材料与方法

1. 1　试验设计

为模拟砷污染水稻土，参考《土壤环境质量农

用地土壤污染风险管控标准（试行）》（GB 15618—
2018），以 99% 分析纯的亚砷酸钠（NaAsO2，产自中

国天津）溶液对土壤进行处理。试验土壤 pH 值为

7. 08，土壤老化 21 d 后，总砷浓度达 78. 3 mg/kg 左

右，处于该 pH 值条件下砷的风险筛选值到风险管

制值之间（25~120 mg/kg）。

供试土壤采自重庆市梁平区（116°57. 38' N，26°
32. 31' E）稻田表层（0~20 cm），其质地为粉质黏

土，基础理化性质为：总氮 2 120 mg/kg，硝氮 91. 4 
mg/kg，氨氮 12. 5 mg/kg，pH 值 7. 08，重金属砷背

景浓度 0. 01 mg/kg。土壤采集后充分混合，在室内

自然风干、研碎和过筛（2 mm）。

将制备的砷污水稻土分装至 18 个花盆（高 24 
cm，直径 15 cm），设置 3 种处理：水+水稻土（对照

组）、水+水稻土+核桃壳炭（核桃壳炭组）、水+水

稻土 + 载氧核桃壳炭（载氧核桃壳炭组）。其中

水+水稻土组为对照组，放入 4 kg砷污水稻土与 5 L
水；核桃壳炭组中花盆内被放入 4 kg 砷污水稻土，

40 g 核桃壳炭与 5 L 水；载氧核桃壳炭组中花盆内

被放入 4 kg 砷污水稻土，40 g 载氧核桃壳炭与 5 L
水。每个处理设置 6 个重复组。其中载氧核桃壳炭

的 制 备 采 用 自 主 研 发 的 装 置（ 专 利 号 ：

CN202120785407. 5）[21]。将实验材料在密封容器中

在室温下真空（0. 09 MPa）下脱气 2 h，以去除孔隙

中的空气。然后将纯氧泵入容器，在 0. 6 MPa 的压

力下保持 4 h，使 O2 进入孔隙。打开高压载氧装置

与真空泵的连接阀，压力降低为 0 MPa 后打开高压

载氧装置。试验前，先将核桃壳炭置于密封容器

内，于 25 ℃室温条件下开始载氧， 载氧方法参照丁

一淇等的实验 [22]。模拟稻田淹水条件时，先标记初

始水界面，试验全程保持水界面稳定不变，并将室

温恒定控制在 25 ℃。同时，设置每天 12 h 光照与

12 h 黑暗交替的光周期 [8]。每次提取  10 mL 间隙水

后，需及时补充原位水，使水位恢复至初始标记位

置，以保证试验条件的一致性。

1. 2　样本采集

试验开始后，每 10 d 同步开展土壤环境参数与

间隙水水质指标的测定：采用溶解氧仪（SX751）测

定溶解氧（DO）浓度、土壤氧化还原电位仪于土 -水

界面处测定 pH 值；使用购南京智感有限公司的自

滤式孔隙水采样器采集土壤间隙水样，用于分析间

隙水中总氮（TN）、硝氮及氨氮含量。同时，每 10 d
用透明聚氯乙烯室柱（高 90 cm，直径 30 cm，顶部安

装小电风扇）封闭试验体系 1 h 后打开风扇以混合

空气，利用注射器收集 120 mL 气体于气袋中，用于

测定 N2O 释放通量。在试验进行第 0、40、80 d 时进

行破坏性采样，采样深度为水界面下 1 cm 以用于测

定土 -水界面的氨氮与硝氮含量 [22]。同时取水稻土

表层相同深度的土壤样品，一部分用于检测沉积物

中有机氮，氨氮，硝氮，砷 (Ⅲ)和砷（V）含量，另一部

分存于-80 ℃超低温冰箱用于功能基因定量检测。

1. 3　指标测定

间隙水的总氮、氨氮、硝氮含量与 DGT 提取液

的氨氮与硝态氮含量的检测方法参考《水和废水监

测分析方法（第四版）》[23]；土壤样品氨氮和硝氮含量

测定参照黄邓铃尧等的研究 [24]，有机氮含量使用凯

氏定氮法测定，并采用五步顺序提取法测定土壤中

砷形态及含量 [25]。N2O 含量测定使用气相色谱仪

（型号：GC-2010plus）进行，测定及计算方法参考罗

竣潇等的研究 [26]。

使用购自美吉实验室（中国上海）的 MOBIO 
Power 土壤 DNA 分离试剂盒提取保存于-80 ℃环境

中土壤样品的 DNA，采用荧光定量 PCR 法测定沉

积物中硝化基因（amoA）[27]，亚硝氮还原基因（nirK、

napA、narG、nirS）[28-30]，砷氧化酶基因（aioA）[31]的绝

对丰度。具体步骤参考黄邓铃尧等的研究 [24]，相关

引物见表 1。

表 1　特异性引物

Table 1　The primers information

目标

基因

amoA

narG

napA

nirS

nirK

aioA

引物

Arch-

amoAF
Arch-

amoAR
LIY-narG-f_
LIY-narG-r

napA3F
napA3R
cd3aF
R3 cd
F1aCu
R3Cu

AroAdeg2F
AroAdeg2R

引物序列（5'-3'）

STAATGGTCTGGCTTAGACG

GCGGCCATCCATCTGTATGT

TCGCCSATYCCGGCSATGTC
GAGTTGTACCAGTCRGCSGAYTCSG

CCCAATGCTCGCCACTG
CATGTTKGAGCCCCACAG

GTSAACGTSAAGGARACSGG
G 砷 TTCGGRTGSGTCTTGA

ATCATGGTSCTGCCGCG
GCCTCGATCAGRTTGTGGTT

GTCGGYTGYGGMTAYCAYGYYTA
YTCDGARTTGTAGGCYGGBCG

参考

文献

[27]

[28]

[29]

[30]

[28]

[31]
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1. 4　数据处理

采用 SPSS 25. 0 进行数据处理和统计分析，采

用 Origin 9. 5 绘制数据图，显著性差异分析采用

Duncan 检验与单因素方差分析进行，p<0. 05 被认

为样本之间差异显著。

2　结  果

2. 1　间隙水理化性质变化

试验前 50 d 各组 pH 值均略有上升，从第 50 天

后至试验结束（第 80 天）各组 pH 值呈下降趋势，而

载氧核桃壳炭组 pH 值始终低于核桃壳炭组和对照

组（图 1（a））。如图 1（b）所示，载氧核桃壳炭组第 10
天时 DO 浓度上升（9 mg/L），显著高于核桃壳炭组

和对照组，第 10 天后各组 DO 浓度均持续下降直至

试验结束（第 80 天）。整个试验过程中（第 0~80 天）

载氧核桃壳炭组 DO 浓度始终比核桃壳炭组和对照

组要高，至试验结束（第 80 天）时各组 DO 浓度相

近。表明试验体系中载氧核桃壳炭能够在该淹水

条件下稳定并持续地释放氧气。试验开始时各组

Eh 为 275 mV 左右，前 40 d 各组 Eh 从 275 mV 急剧

下降，第 40 天时载氧核桃壳炭组、核桃壳炭组、对照

组的 Eh 分别降至 7、-44、-69 mV。在第 40~80 天，

载氧核桃壳炭组的 Eh 维持在-6~7 mV，变化幅度较

小；对照组和核桃壳炭组第 40 天时 Eh 已降至 0 mV
以下。对照组与核桃壳炭组 Eh 降幅显著高于载氧

核桃壳组。

间隙水中氨氮（图 2（a））、硝氮（图 2（b））、总氮

（图 2（c））浓度以及体系 N2O（图 2（d））释放通量变

化分为两个阶段。

1）0~40 d：从总体趋势上看，对照组与各处理

组间隙水氨氮浓度呈上升趋势。在第 40 天时对照

组间隙水硝氮浓度从 1. 6 mg/L（第 0 天）上升至 1. 9 
mg/L（第 40 天），载氧核桃壳炭组间隙水硝氮浓度

从 1. 7 mg/L 上升至 3. 5 mg/L，核桃壳炭组间隙水

硝氮浓度从 1. 5 mg/L 上升至 2. 1 mg/L。结合图 2
（c）可得，各组初始总氮浓度为 4. 4~5. 3 mg/L，第

40 天时核桃壳炭组总氮浓度最高（6. 4 mg/L）。从

图 2（d）可知，前 40 天各组 N2O 排放量均呈现上升趋

势，且对照组 N2O 排放量显著高于载氧核桃壳炭组

与核桃壳炭组，在第 30 天达到 N2O 排放峰值（0. 21 
mg·h/m2），此时载氧核桃壳炭组与核桃壳炭组 N2O
排放量分别为 0. 05、0. 06 mg·h/m2。

2）40~80 d：该试验阶段，对照组与各处理组间

隙水氨氮浓度呈下降趋势，而载氧核桃壳炭组在第

50 天时氨氮浓度达到最大（0. 9 mg/L），显著高于核

桃壳炭组（0. 6 mg/L）和对照组（0. 3 mg/L）。间隙

水硝氮浓度则呈上升趋势，且第 80 天时硝氮浓度为

载氧核桃壳炭组>对照组>核桃壳炭组。对比第

40 天与第 80 天数据发现，对照组与处理组间隙水总

氮浓度均显著下降。试验 40 d 后至结束，对照组

N2O 排放量逐渐下降后趋于稳定，该过程中载氧核

桃壳炭组和核桃壳炭组 N2O 排放量始终低于对照。

从整个试验周期内来看，与对照组相比，载氧核桃

壳炭组与核桃壳炭组累积 N2O 排放量分别减少了

96. 4% 和 90. 7%。

（a） pH

（b） DO

（c） Eh

图 1　不同处理组 pH、DO和 Eh变化趋势

Fig. 1　Variation trends of pH, DO and Eh among 
different treatment groups
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2. 2　沉积物-水剖面氮素变化趋势

沉积物剖面氨氮与硝氮浓度变化趋势相反。

第 40 天时对照组界面处氨氮与硝氮浓度分别为

0. 03 mg/L 和 2. 3 mg/L（图 3（a）、（b）），核桃壳炭组

和载氧核桃壳炭组界面处氨氮与硝氮浓度均比对

照组高，结合第 40 天时载氧核桃壳炭组 DO 浓度

（4. 5 mg/L）远高于核桃壳炭组（3. 1 mg/L）和对照

组（2. 8 mg/L）（图 3（c）、（d）），表明由于载氧核桃壳

炭的加入使得水相中溶解氧升高促进了氨氮向硝

氮的转化。第 0 天、第 40 天、第 80 天沉积物以及水

相中硝氮与氨氮浓度相比（图 3（e）），载氧核桃壳炭

组、核桃壳炭组氨氮浓度始终低于对照组氨氮浓

度，而硝氮浓度依次为载氧核桃壳炭组＞核桃壳炭

组＞对照组（图 3（f））。

2. 3　功能基因及土壤氮素､砷含量

第 40 天时载氧核桃壳炭组 amoA 基因绝对丰

度显著高于对照组和核桃壳炭组，且载氧核桃壳炭

组 amoA 基因绝对丰度是对照组的 2. 5 倍。第 80 天

时，载氧核桃壳生物炭组的 amoA 基因绝对丰度仍

显著高于对照组。此时，尽管核桃壳生物炭组的

amoA 基因绝对丰度高于对照组，但仍低于载氧核

桃壳生物炭组（图 4（a））。这表明，添加核桃壳生物

炭可提高 amoA 基因的绝对丰度，进而促进硝化作

用，而载氧核桃壳炭组可能因为其增大了土壤中通

气量使得其对硝化过程的促进作用更强。

第 40 天对照组与处理组中 nirS 和 nirK 基因绝

对丰度大小顺序为对照组<核桃壳炭组<载氧核

桃壳炭组，各处理组的 nirS 和 nirK 基因绝对丰度显

著高于对照组（图 4（b）、（c））。第 80 天时，载氧核桃

壳生物炭组的 nirS 和 nirK 基因绝对丰度仍显著高

于对照组（图 4（d）、（e））。试验期间，各处理组的

napA 和 narG 基因绝对丰度略高于对照组，且在试

验第 40 天与第 80 天时均为对照组<核桃壳炭组<
载氧核桃壳炭组。对照组、核桃壳炭组与载氧核桃

壳 炭 组 aioA 基 因 绝 对 丰 度 分 别 为 1. 02×108、

1. 24×108、1. 86×108 copies/g，第 40 天时载氧核桃

壳炭组 aioA 基因的绝对丰度显著高于对照组与核

桃壳炭组（图 4（f））。

（a） 氨氮

（c） 总氮

（b） 硝氮

（d） N2O

图 2　不同处理组氨氮、硝氮、总氮、N2O变化趋势

Fig. 2　Variation trends of ammonia nitrogen, nitrate, total nitrogen and N2O in different treatment groups
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第 40 天时载氧核桃壳炭组和核桃壳炭组土壤

有机氮含量无明显差异且低于对照（图 5（a）），第 80
天时土壤有机氮含量：对照组>核桃壳炭组>载氧

核桃壳组。结合图 5（b）与图 5（c），在第 40 天和第

80 天时核桃壳炭组和载氧核桃壳炭组土壤硝氮及

氨氮含量均高于对照，其中第 80 天时核桃壳炭组和

载 氧 核 桃 壳 炭 组 土 壤 硝 氮 含 量 分 别 为 114. 21、
128. 46 mg/kg，土壤氨氮含量分别为 62. 40、41. 62 
mg/kg。由图 5 可知，试验结束时（第 80 天），对照

组、核桃壳炭组、载氧核桃壳炭组砷 (Ⅲ)含量分别占

总无机砷的 92. 1%、56. 1%、44. 3%。载氧核桃壳

炭组砷(Ⅲ)含量占比最低。

3　讨  论

3. 1　载氧核桃壳炭促进了硝化作用并导致N2O减排

已有研究表明，生物炭的投加一般会增大土壤

pH 值，随后氨氧化菌，或是硝化细菌的丰度会增加，

进而增强硝化作用 [32-33]。尽管在第 40~80 天各处理

组中 pH 值并无显著差异（图 1（a）），但在试验进行

前期（第 0~40 天），核桃壳炭组和载氧核桃壳炭组

中 pH 值均显著高于对照，此时两组间隙水氨氮含

量均低于对照组（图 2（a））。因此，此时 pH 值相较

于对照组的短暂升高可能导致氨氧化菌丰度增加

进而降低氨氮含量。此外，DO 水平的变化是调控

硝化过程的重要因素，氧气浓度高时会促进硝化反

应的进行 [34]。本研究中，载氧核桃壳组在整个培养

期间 DO 浓度最高（图 1（b）），且从图 3（d）和（f）中可

知，载氧核桃壳炭组第 40 和天第 80 天时，在沉积物

相与水相中的硝氮浓度均比对照和核桃壳组高，与

图 4 中与硝化作用相关的 amoA 基因绝对丰度结果

一致。这表明载氧核桃壳可通过提高 DO 含量进而

（a） 第 0 天氨氮

（d） 第 40 天硝氮

（b） 第 0 天硝氮

（e） 第 80 天氨氮

（c） 第 40 天氨氮

（f） 第 80 天硝氮

图 3　不同处理组沉积物剖面氨氮和硝氮的变化

Fig. 3　Changes in ammonia nitrogen and nitrate nitrogen in sediment profiles among different treatment groups
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促进硝化作用。此外，周雅心等 [35]发现，施加生物炭

后稻田中微生物多样性会提高，同时促进了细菌的

表达进而导致细菌丰度显著升高。本研究中 ，

amoA 基因绝对丰度的变化也表明相关功能微生物

（a） amoA

（d） nirS

（b） narG

（e） nirK

（c） napA

（f） aioA

图 4　不同处理组在第 0、40、80天水稻土功能基因绝对丰度变化情况

Fig. 4　Variations in the abundances of functional genes in different treatment groups on day 0, 40 and 80

（a） 有机氮

（c） 氨氮

（b） 硝氮

（d） 砷含量

图 5　不同处理组水稻土有机氮、硝氮、氨氮及砷含量在第 0、40、80天的变化趋势

Fig. 5　Variation trends in organic nitrogen, nitrate nitrogen, ammonia nitrogenand As in soil among different treatment 
groups on days 0, 40 and 80
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在处理下有所响应。相较于化学改性生物炭，载氧

生物炭能增加沉积物界面的 DO 浓度（图 1（b）），改

变氮循环的生物群落环境。载氧核桃壳碳也通过

改善包括硝化细菌在内的微生物生境，进而加强水

稻土中的硝化作用。

有研究表明 [36]，生物炭的添加会影响土壤中的

基因表达降低对 N2O 的排放。载氧核桃壳炭和核

桃壳炭对 nirK 和 nirS 基因的表达起促进作用（图 4
（d）和 4（e））。有研究表明 [37]，载氧生物炭的添加促

进了大多数氮转化细菌和功能基因的丰度，而上述

两种基因是主导亚硝氮向 N2O 转化的主要功能基

因。然而，尽管对照组中 nirS 和 nirK 基因的绝对丰

度最低，但其 N2O 释放通量却高于核桃壳炭组和载

氧核桃壳炭组（图 2（d））。这可能是因为生物炭的

加入导致负责抑制 N2O 的关键基因 nosZ（主导 N2O
转化为 N2）的绝对丰度也在增加，同时 nosZ 增幅显

著高于 nirS 和 nirK 基因（图 4），最终导致 N2O 释放

通量降低 [38-39]。也有研究表明 [35]，土壤 N2O 产量与

amoA 基因呈极强的负相关关系。在第 40 天时，载

氧核桃壳炭组、核桃壳炭组与对照组 amoA 基因绝

对丰度从高到低排序（图 4（a））与此时各组 N2O 释

放通量（图 2（d））相反。因此，载氧核桃壳炭能显著

提高 DO 改善土壤条件，促进硝化基因的表达最终

导致硝氮升高，同时与土壤 N2O 的排放量成反比的

amoA 基因表达量的升高，以及 nosZ 基因丰度增幅

高于 nirS 和 nirK 基因导致 N2O 释放量降低。

3. 2　载氧核桃壳炭通过吸附和促进 aioA 的表达降

低砷毒性

土壤中初始总砷浓度为 78. 3 mg/kg，砷 (Ⅲ)含
量占总无机砷的 92. 1%。在试验结束时（第 80 天），

由于体系 DO 和 Eh 条件的改善（图 1（b）、（c）），载氧

核桃壳炭组和核桃壳炭组中砷 (Ⅲ)含量占比相较于

对照组分别下降至 44. 3% 和 56. 1%。有研究表

明 [40]，生物炭添加改善土壤理化性质、优化功能微生

物群落结构，影响土壤的中 As 相关基因的表达，降

低砷的毒性。aioA 是与砷氧化酶相关的基因，在载

氧生物炭的作用下，aioA 基因的表达被促进（图 4
（f）），促使砷 (Ⅲ)氧化为砷 (Ⅴ)，使得土壤中砷 (Ⅲ)含
量占比减少。由于砷 (Ⅲ)比砷 (Ⅴ)毒性更强且移动

性更大 [41]，因此，在试验体系中，载氧核桃壳炭削减

了砷毒性。同时对比核桃壳炭组和对照组中（图 5
（d））土壤中砷 (Ⅲ)含量可知，核桃壳炭组中砷 (Ⅲ)含
量减少，这可能是核桃壳炭本身会对水稻土中砷

(Ⅲ)一定的吸附作用所致。因此，除了将生物炭经

氧化铁或铁改性以增强对砷的结合固定途径外，将

生物炭进行载氧后在本身具有吸附作用的基础上，

通过释氧改善体系 DO 与 Eh 条件促使砷 (Ⅲ)向砷

(Ⅴ)转化，也可有效实现对水稻土砷污染的控制。

3. 3　载氧生物炭作用下氮-砷的耦合作用

在硝氮浓度增加的情况下，aioA 基因绝对丰度

也在增加。Parasar 等 [42]研究表明，土壤微生物功能

基因和微生物多样性在施用生物炭后改变。此外，

有研究表明 [43-44]，在有氧条件下硝氮可抑制土壤中

氧化铁矿物的还原溶解从而减缓砷的释放，Weng
等 [12]也发现硝化作用提高硝氮浓度而高浓度硝氮降

低水中砷的移动性。Chen 等 [45]研究表明，施用硝氮

降低了土壤砷的生物利用度，主要因为该处理促进

砷 (Ⅲ)氧化，抑制含砷铁矿的还原和溶解。同时 Lin
等 [46]研究也表明，硝氮的还原常伴随着砷 (Ⅲ)的氧

化。因此，载氧生物炭处理下水稻土体系硝氮含量

的增加在多个途径中导致砷 (Ⅲ)含量占比降低。同

样，在本体系中砷转化同样影响了氮循环，有研究

表明 [47]，由于反硝化基因对砷 (Ⅲ)浓度较为敏感，因

此，反硝化基因常与砷 (Ⅲ)浓度呈负相关。各处理

组中 nirS 和 nirK 基因的绝对丰度的由高到低顺序

与砷 (Ⅲ)含量占比相反（图 4（d）、（e）和图 5（d）），因

此，砷 (Ⅲ)含量占比的减少促进了反硝化相关生物

过程受到的抑制作用降低，进而导致 nirS 和 nirK 基

因的表达升高。综上所述，载氧核桃壳炭可在核桃

壳碳本身可吸附砷的基础上，进一步通过改善水稻

土的 DO 和 Eh 条件，加强对砷毒性的降低。同时，

载氧核桃壳炭通过释放氧气通过影响氮循环影响

了砷的转化，即促进硝化基因的表达最终使得土壤

硝氮含量增加，进而促使砷 (Ⅲ)的氧化，反过来进而

使得反硝化基因对砷 (Ⅲ)毒性的降低也导致对其较

为敏感的反硝化基因加强表达，随着 nosZ 基因表达

的增强减少了体系 N2O 的产生。整个试验过程中

（第 0~80 天），载氧核桃壳炭对体系中氮 -砷耦合转

化过程的影响如图 6 所示。

孔隙水的 DO、氨氮、硝氮等指标采用每 10 d 的

高频采样，而土壤功能基因、氮素及砷形态等关键

指标依赖于第 0、40、80 天的破坏性采样，两类数据

的时间分辨率存在差异。试验前 40 d 中 Eh 呈急剧

下降趋势，而 40~80 d 趋于稳定。这一转折点前后，

氮循环基因（如 amoA、nirS）的表达可能发生变化，

但破坏性采样仅在第 40 天和第 80 天进行，无法明

确基因丰度变化的具体时间点而导致对载氧生物

炭对氮 -砷耦合转化的动态调控机制解释有一定局

限性。

4　结  论

构建了室内模拟试验体系，研究了添加载氧核
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桃壳炭对水稻土中氮循环和砷转化的影响。发现

添加载氧核桃壳炭能通过明显改善水稻土 DO 和

Eh 条件，进而：1）促进硝化作用并提高体系内硝氮

含量，同时增强 nosZ 基因的表达减少了体系 N2O 的

产生；2）在通过吸附去除砷 (Ⅲ)的基础上增强土壤

砷氧化酶基因 aioA 基因的表达降低砷 (Ⅲ)的占比；

3）增加硝氮浓度导致砷 (Ⅲ)含量占比降低，并通过

砷(Ⅲ)含量的降低减弱其对反硝化基因的胁迫。
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