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制革污泥渗滤液中特征污染物对土壤氨氮转化及
微生物群落结构的影响
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提要：  【 研究目的 】查明制革污泥渗滤液中特征污染物（Cr(III)、盐分、有机质）对土壤 NH4
+−N转化和微生物群落

结构的影响，为制革污泥的安全农用及土壤 NH4
+−N的污染防控提供理论依据。 【 研究方法 】通过土壤培养实验，

研究不同污染物影响下土壤中 NH4
+−N向 NO3

−−N的转化规律，并利用高通量测序对比分析不同条件下的微生物

群落组成和结构变化特征。 【 研究结果 】制革污泥渗滤液中特征污染组分对土壤中 NH4
+−N硝化过程的抑制程度

排序为：Cr(III)>盐分>有机质。外源 Cr(III)进入对土壤中 NH4
+−N的转化速率和转化量具有明显抑制作用，而土壤

中盐分和有机质主要影响硝化作用的启动时间和降低硝化速率。随着土壤中 Cr(III)含量由 100 mg/kg增加到 250
mg/kg，培养 90 d后 NH4

+−N的转化量由 94.23%降低到 19.38%。高浓度 Cr(III)和盐分在污染初期对土壤中微生

物丰度和群落结构影响显著，随土壤老化过程中 Cr(III)生物有效性降低及微生物适应性增强，不同污染特

征土壤中微生物群落结构和组成逐渐趋同，硝化功能菌（Nitrosospira、Nitrosomonas 和 Nitrosospira）丰度增加明

显。  【  结论  】冗余（RDA）分析结果表明，影响制革污染土壤中微生物群落结构演变的主要特征因子是 Cr(III)
（R2=0.53，P<0.01）、NH4

+−N（R2=0.59，P<0.005）和 NO3
−−N（R2=0.53，P<0.01）。

关　键　词: 制革污泥；Cr(III)；氨氮；硝化作用；微生物群落结构；土壤环境地质调查工程

创　新　点: （1）从污染组分含量变化及微生物群落响应特征两方面研究入手，研究制革污泥渗滤液中特征污染物

Cr(III)、盐分和有机质对土壤 NH4
+−N转化过程的影响程度；（2）识别土壤中控制硝化作用的主要功能

菌群及其丰度变化，查明影响制革污染土壤中微生物群落结构演变的主要特征因子，为制革污泥的安

全农用及土壤 NH4
+−N的污染防控提供理论支撑。
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Abstract: This paper is the result of soil environmental survey engineering.
[Objective] The objective is to identify the impact of characteristic pollutants (Cr (III), salt, organic matter) in the leachate of tannery
sludge on the conversion of soil NH4

+−N conversion and microbial community structure. It provides a theoretical basis for the safe
agricultural use of tannery sludge and soil pollution prevention and control. [Methods] The transformation of NH4

+−N to NO3
−−N in

soil  was  studied  through  soil  cultivation  experiments  under  different  pollution  conditions,  and  the  high−throughput  sequencing  is
used to analyze the composition and structure characteristics of microbial community in soil. [Results] The characteristic pollution
components in the tannery sludge leachate inhibit the nitrification process of NH4

+−N in the soil, and the influence factors are sorted
as follows: Cr(III)>saltness>organic matter. The exogenous Cr(III) pollution has a significant inhibitory effect on the transformation
rate  and  amount  of  NH4

+−N,  whereas  the  saltness  and  organic  matter  only  delay  the  start  time  of  nitrification  and  reduce  the
nitrification rate in soil. With the increase of Cr(III) content from 100 mg/kg to 250 mg/kg, the transformation amount of NH4

+−N
decreases from 94.23% to 19.38% after 90 days of culture. The high Cr(III) and salinity in the leachate have a significant impact on
the microbial community structure and distribution in the soil at the initial stage of pollution. With the decrease of the bioavailability
of Cr(III) and the enhancement of microbial adaptation in soil aging process, the microbial community structure and composition in
Cr(III),  salinity,  and  organic  matter  contaminated  soils  become  similar,  and  the  abundances  of  nitrifying  bacteria  (Nitrosospira,
Nitrosomonas  and Nitrosospira)  also  have  an  obvious  increase.  [Conclusions]  The  results  of  RDA  analysis  show  that  the  main
characteristic  factors  affecting  the  evolution  of  microbial  community  structure  in  tanning  contaminated  soil  are:  Cr(III)  (R2=0.53,
P<0.01), NH4

+−N (R2=0.59, P<0.005) and NO3
−−N(R2=0.53, P<0.01).

Key  words: tannery  sludge;  Cr(III);  ammonia  nitrogen;  nitrification;  microbial  community  structure;  soil  environmental  survey
engineering
Highlights: (1)  The  influence  of  characteristic  pollutants  in  leather  sludge  leachate  on  soil  ammonia  nitrogen  transformation  are
sorted as follows: Cr(III)>saltness>organic matter. (2) The main characteristic factors affecting the evolution of microbial community
structure in tanning contaminated soil are: Cr(III) (R2=0.53, P<0.01), NH4

+−N (R2=0.59, P<0.005) and NO3
−−N (R2=0.53, P<0.01).
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1　引　言

中国是世界制革工业大国，制革过程中除产生

大量的废水外，还会产生大量的制革污泥（Zeng et
al., 2016）。制革污泥成分复杂，且不同处理工艺条

件下组分差异较大，但总体上特征污染物均包括

Cr(III)、氨氮（NH4
+−N）、盐分和有机质等（畅浩，

2014；黄雪芬等，2017）。由于制革污泥产量大、处

理费用高，部分制革企业只是将其作为普通固废进

行处置，或直接作为农肥施用于农田中（Kong et al.,
2019）。制革污泥含水率高（一般大于 75%），露天

堆存过程中渗滤液中所含高浓度污染物释放将对

包气带造成严重的污染（马宏瑞等，2004；庞雅婕等，

2024）。
由于加碱沉淀法处理铬鞣废水后高浓度

Cr(III)被有效去除，制革污泥中往往仅剩余高浓度

的 NH4
+−N、盐分和有机质，近年来有学者提出将含

有较低含量 Cr(III)的制革污泥用于土壤改良处置
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（Martines et al.,  2010；Nakatani et al.,  2011）。尽管

适量浓度的 NH4
+−N释放有助于增加土壤肥力，但

当土壤对其达到饱和吸附后 ，NH4
+−N会向深

层土壤迁移，并在硝化作用下转化为更易迁移的

NO3
−−N，增大地下水的污染风险（许可和陈鸿汉，

2011；张达政等，2014；吕晓立等，2021）。另外，制

革污泥渗滤液中 Cr(III)、盐分和有机质共同作用

下，将显著影响包气带中微生物的群落结构和功

能，尤其是对环境变化敏感的硝化菌群，进而对

NH4
+−N在土壤中的转化过程产生影响（Cao et al.，

2011）。因此，从土壤中三氮含量变化及微生物群

落响应特征两方面研究入手，研究制革污泥渗滤液

中特征污染物 Cr(III)、盐分和有机质对土壤 NH4
+−N

转化及微生物群落结构的影响，将对揭示制革污泥

污染土壤中 NH4
+−N的转化规律及微生物种群结构

变化具有重要意义。

本文通过开展污染土壤培养实验，分析制革污

泥渗滤液中不同特征污染物（Cr(III)、盐分、有机

质）影响下土壤中 NH4
+−N的转化规律，同时利用高

通量测序对比分析不同条件下的微生物群落结构

变化，识别土壤中控制硝化作用的主要功能菌群及

其丰度变化特征，查明影响制革污染土壤中微生物

群落结构演变的主要特征因子，为制革污泥的安全

农用及土壤 NH4
+−N的污染防控提供理论支撑。 

2　材料与方法
 

2.1  实验材料

新鲜制革污泥及污染土壤采自河北省某市皮

革制造工业园区旁的露天堆存区，实验土壤取自周

边未污染农田的表层粉土（黏土含量占 10.52%，粉

砂含量占 74.39%，细砂含量占 15.09%），实验前分

别经自然阴干，剔除样品中残渣、植物根系等，过

100目筛后保存待用。其中，制革污泥污染土壤中

Cr(III)含量为 184.0 mg/kg，NH4
+−N为 268.5 mg/kg，

含盐量为 10200 mg/kg，有机质为 0.34%。实验中用

于配制污染模拟液的 CrH3O12S3、NaCl、NH4Cl等试

剂均为分析纯。 

2.2  实验方法

用天平分别称取若干份 200 g粉土加入培养盒

中，根据制革污泥污染土壤中的特征污染组分浓度

水平，加入 50 mL含有不同背景浓度组分（盐分、

Cr(III)、有机质）的混合 NH4
+−N污染液，使污染土

壤中 NH4
+−N含量均为 (320±10) mg/kg，含水率保

持在 25%。共设计 5种不同环境条件实验（表 1）：
①对照组（CK），仅利用 NH4Cl污染液配制污染土；

②Cr(III)影响组 （Cr） ，利用 CrH3O12S3 配制含有

不同浓度 Cr(III)的 NH4Cl污染液，使土壤中 Cr(III)
污染水平分别为 100  mg/kg（ Cr1）和 250  mg/kg
（Cr2）；③盐分影响组（Sal），利用 NaCl配制 NH4Cl
污染液并加入到土壤中，使土壤含盐量达到 10250
mg/kg；④有机质影响组（OM），利用 0.45 μm滤膜

和 732阳离子交换树脂过滤新鲜制革污泥渗滤液，

获取不含 Cr(III)的溶液配制 NH4Cl污染液，使土壤

有机质含量达到 0.42%；⑤复合污染影响组（TS），直
接利用制革污泥污染土壤实验作为对比。实验每

组设计 2个平行样。

污染土壤在培养盒中搅拌均匀后，放入恒温培

养箱（赛福 DRX−680E，中国）中进行培养（25℃，

无光照）。分别在培养的第 1 d、7 d、15 d、30 d、
60 d及 90 d取样，利用多点法随机采集培养盒中

5处污染土壤样品并混合，随后将培养盒称重并补

充损失的水分，重新放置于培养箱。用于污染物含

量测定的样品直接放入 5 mL离心管，浸提后测定

土样中 NH4
+−N、NO2

−−N及 NO3
−−N的含量。用于

后续微生物高通量测序测试样品放入 2 mL离心管

储存于−70℃ 冰箱，送至上海美吉生物医药科技有

限公司检测。 

2.3  测试及分析方法

（1）土样中 NH4
+−N、NO2

−−N和 NO3
−−N的测

定依据《土壤 氨氮、亚硝酸盐氮、硝酸盐氮的测定

氯化钾溶液提取−分光光度法》（HJ634—2012），在
利用 1 mol/L KCl溶液提取的基础上，分别添加指

定显色剂利用分光光度计在对应波长处测试，测得

污染物液相浓度并换算成对应固相含量。土样含

盐量采用《土壤检测 第 16部分：土壤水溶性盐总量
 

表 1  不同实验条件下土壤中污染组分含量

Table 1  Contents of contaminated components in soil under
different experimental conditions

样品

分组

NH4
+−N/

(mg/kg)
Cr(III)/
(mg/kg)

含盐量/
(mg/kg)

有机质/
%

CK 320.5 66.8 717 0.14
Cr1 316.3 103.5 1450 0.16
Cr2 318.0 252.8 2070 0.17
OM 319.7 69.8 885 0.42
Sal 318.4 67.2 10250 0.17
TS 268.5 184.0 10200 0.34
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的测定》（NYT 1121.16—2006），有机质含量采用

《土壤有机碳的测定重铬酸钾氧化−分光光度法》

（HJ 615—2011）。
（2）土样微生物高通量测序送往上海美吉生物

医药有限公司进行，按照基因组 DNA提取、设计并

合成引物接头、PCR扩增和产物纯化、PCR产物定

量和均一化、Illumina PE文库制备、Illumina高通

量测序的基本实验流程对土壤微生物 16S rRNA基

因进行高通量测序（Liu et al., 2017）。其中，对菌群

的 16S rRNA基因 V4−V5区分别利用引物 515F−
(5′GTGCCAGCMGCCGCGG−3′)和907R(5′−CCGTC
AATTCMTTTRAGTTT−31）进行扩增。获取的原

始序列通过美吉云平台提供的 Mothur（Schloss et
al., 2009）和 QIIME（Caporaso et al., 2010）软件进行

处 理 和 分 析 。 测 试 结 果 中 样 品 群 落 覆 盖 率

（coverage）均在 0.99以上，反映了测序数据可覆盖

样品中所有微生物信息。对获取的试验数据利用

SPSS 20.0 软件进行皮尔森（Pearson ）相关性分析、

方差分析及主成分分析。

（3）根据 Sabey et al.（1959）提出的经典“S”曲
线模型，土壤中通过硝化作用产生 NO3

−−N的累积

趋势可以用 Sigmodial方程进行拟合，从而通过动

力模型定量描述硝化作用曲线的延迟期、最大速率

期及停滞期 3个阶段（袁巧霞等，2007），并根据公式

推算硝化作用过程中的最大硝化速率、延迟时间及

最大累积量等参数。Sigmodial方程表达式如下。

△NO−3 =
A1−A2

1+ e(t−t0)dt
+A2 （1）

式中：△(NO3
−)为 NO3

−−N的累积量，mg/kg；
A1 为 NO3

−−N的最小转化量，mg/kg；A2 为 NO3
−−N

的最大转化量，mg/kg；t0 为 NO3
−−N转化量的最大

增幅时刻，d。 

3　结果与讨论
 

3.1  特征污染物对NH4
+−N转化影响

单一受 NH4
+−N污染土壤在培养 30 d即出现

明显的 NO3
−–N累积现象（图 1），60 d后土壤中

99.7%的 NH4
+–N可完全转化为 NO3

––N（图 1a）。
低含量 Cr(III)（100  mg/kg）污染土壤在培养 60  d
后才出现明显的 NO3

––N累积，在 90 d后可实现

约 94.23%的 NH4
+–N转化为 NO3

––N。相比未被

Cr(III)污染土壤，硝化作用的发生时间滞后约 30 d
（图 1b）。而在高含量 Cr(III)（250 mg/kg）污染土

壤中，即使在培养 90 d后体系中仍没有明显的

NO3
––N累积（图 1c）。随着土壤中 Cr(III)背景含量

由 100 mg/kg增加到 250 mg/kg，培养 90 d后NH4
+–N

的转化量由 94.23%降低到 19.38%，表明土壤中

Cr(III)的存在会对 NH4
+–N转化产生明显抑制作用，

且随着土壤中 Cr(III)含量增加，抑制作用增强。

在模拟制革污泥渗滤液中高盐分及有机质影

响条件下（图 1d、e），培养 60 d后污染土壤中开始

出现 NO3
––N的累积，并在培养 90 d后 99%以上

的 NH4
+–N可转化为 NO3

––N，表明土壤中硝化功能

菌经过一定时间可以适应渗滤液中高盐分及有机

质的影响。对于制革污泥污染的土壤（图 1f），尽管

受 Cr(III)、盐分及有机质复合污染影响，土壤硝化

作用强度较弱，但随着土壤老化过程中 Cr(III)生物

有效性降低及硝化菌活性恢复（Kong et al., 2022），
培养 90 d后土壤中仍有约 49.11%的 NH4

+–N可转

化为 NO3
––N。 

3.2  硝酸盐的累积特征

由图 2可以看出，Sigmodial模型可以很好地对

不同环境条件下土壤中 NO3
––N含量的累积变化曲

线进行拟合（R2>0.996）。土壤中 NO3
––N累积转化

量的极差值（A2－A1）排序为：CK＞Sal≈OM＞Cr1≥
Cr2，即在制革污泥渗滤液中 Cr(III)、盐分、有机质

含量水平下，Cr(III)是影响土壤中 NH4
+–N转化的

主要因素，而盐分和有机质组分的影响较小。随着

土壤中 Cr(III)含量由 100 mg/kg增加至 250 mg/kg，
NO3

––N的最大累积转化量由 310.96 mg/kg减小至

44.43 mg/kg，且 NO3
––N含量开始出现增幅的起始

时刻由 30 d延迟到 60 d以后，外源 Cr(III)进入土

壤中对硝化菌群活性具有明显的抑制作用。 

3.3  微生物群落结构特征

通过物种韦恩图（图 3a）分析可以直观发现，

不同环境条件下土样中微生物组成既具有显著

差异，又有一定的相近性。不同环境条件下样本中

共有的微生物类群 OTU数为 268个，占优势的微

生物菌种主要包括 Proteobacteria、Actinobacteria、
Firmicutes 和 Chloroflexi 等门类。由于制革污泥污

染土壤中物质组分复杂且受污染时间较久，其所含

专属菌种最多，而其他有明显硝化作用发生的环境

条件样本中菌群结构更相近，具有相同种类的菌群
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占比更大。进一步分析不同样本中的菌群分型特

征（图 3b），除制革污泥污染土样在培养周期内具有

相对独立的微生物群落分布外，其他不同环境分组

样品中微生物群落结构与分布在不同时期呈现分

组性分布。由于微生物（尤其是硝化细菌）普遍对

外源重金属及盐分反应敏感（Pantazopoulou  and
Zouboulis,  2018; 于皓等，2021），因此在培养初期

（前 30 d），高 Cr(III)及高盐分污染土样中菌群均集

中在同一象限分布。随培养时间增加（30~60 d），在
微生物适应性增强、活性恢复的情况下，含有
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图 1  不同环境条件下土壤中氨氮、亚硝酸盐及硝酸盐含量变化
a—CK；b—Cr1；c—Cr2；d—OM；e—Sal；f—TS

Fig.1  Changes of NH4
+–N, NO2

––N and NO3
––N contents in soils under different conditions
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Proteobacteria、Actinobacteria、Firmicutes 等优势菌

种的样本分布逐步聚集（图 3c）。在培养 90 d后，由

于不同环境条件下土壤均发生明显的硝化作用，此

阶段具有硝化功能的微生物成为各自体系中的优

势菌种，各样本中微生物菌群呈聚集分布，菌群组

成差异性变小。
 

3.4  微生物群落丰度变化

根据微生物系统发育分析，不同污染土样在属

水平上主要包含 42个优势种属细菌（图 4）。其中，

优 势 菌 群 包 括 溶 杆 菌 属 （ Lysobacter） （ 0.13%~
25.21%）、节杆菌属（Arthrobacter）（0.29%~31.41%）、

特吕珀菌属（Truepera）（1.60%~12.91%）、芽胞杆

菌 属 （ Bacillus） （ 0.31%~17.56%） 、 假 单 胞 菌 属

（ Pseudomonas） （ 0.60%~37.64%） 、 硝 化 螺 菌 属

（ Nitrosospira） （ 0.10%~10.7%） 、 硝 化 菌 属

（ Nitrolancea） （ 0.004%~3.72%） 、 亚 硝 酸 菌 属

（ Nitrosomonas） （ 0.002%~2.22%） 等 。 随 土 壤 中

NO3
––N含量增加，Lysobacter 的丰度明显增加，这

与已有研究中 Lysobacter 的丰度与土壤中 NO3
––N

含量呈显著正相关的结论一致 （张健 ， 2018）。

Arthrobacter 在高 Cr(III)及盐分污染土样中丰度较

大，Truepera 是一类多见于碱性和盐分环境下降解

有机物的细菌 （喻颖 ， 2020） ，表明其对盐分和

Cr(III)具有较强的耐受性（李娟等，2017）。Bacillus
和 Pseudomonas 是环境中一类酶系丰富、环境适

应性强的异养菌，随着土样中有机质消耗，其丰
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图 2  不同环境条件下硝酸盐累积过程的 Sigmodial拟合曲线
Fig.2  Sigmodial fitting curve of nitrate accumulation process

under different conditions
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图 3  样本菌群分型图（a—韦恩图；b—聚类分布图；c—门水平组成图）
Fig.3  Classification chart of bacterial taxa (a–Veen diagram; b–Clustering distribution diagram; c–Classification diagram of phylum)
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度逐渐降低。另外，土壤中检出的次优势菌属

Nitrosomonas 是主要的 AOB细菌（曾薇等, 2015），
硝化螺旋菌门（Nitrospirae）的 Nitrosospira 和绿弯

菌门（Chloroflexi）的 Nitrolancea 是主要的 NOB菌

属（王峰，2006; 李猛，2017）。以上对 NH4
+–N转化

起控制作用的硝化功能菌在各样品中丰度均呈增

大趋势，且与 NH4
+–N的转化规律具有一致性，这

与 Ke et al.（2013）及 Wang et al.（2015）研究结论中

Nitrosospira、Nitrosomonas 和 Nitrosospira 在农田

土壤中处于硝化作用的支配地位相一致。 

3.5  功能微生物响应特征

冗余分析（RDA）是基于环境因子约束化的主

成分分析，可以反映土壤样本、环境因子和菌群之

间的相互关系（赖巧晖等，2019）。不同环境条件下

土壤样品中微生物群落与环境因子 RDA分析结果

表明（图 5），第一轴 RDA1和第二轴 RDA2分别解

释了 48.46%和 3.54%的细菌微生物群落变化。其

中，RDA1是决定菌群分布的主要因素，对微生物群

落结构影响最大的因子是 Cr(III)（R2=0.53，P<0.01）、
NH4

+–N（R2=0.59，P<0.005）和 NO3
––N（R2=0.53，P<

 

样
品
编
号

丰度水平/%

Lysobacter
Arthrobacter
Truepera
Bacillus
Longimicrobiaceae
Pseudomonas
Marmoricola
JG30-KF-CM45
Pseudaminobacter
Psychrobacter
Gammaproteobacteria

Thauera
Alcaligenes
Intrasporangiaceae
Enterobacter
Actinobacteria
Ardenticatenales
Pontibacter
Shewanella
Defluviicoccus
Proteiniclasticum
Burkholderiaceae

Alcanivorax
norank-Bacteria
Nitrosospira
Salinimicrobium
Arenimonas
norank-AKYG1722
norank-Planctomycetales
norank-Microscillaceae
Planococcus
Streptomyces

Chryseobacterium
Leptolyngbya
Acinetobacter
Chryseomicrobium
Nitrolancea
Nitrosomonas
Actinomadura
Exiguobacterium
Xanthobacteracea
others

TS_90d

TS_60d

TS_30d

TS_1d

Sal_90d

Sal_60d

Sal_30d

Sal_1d

OM_90d

OM_60d

OM_30d

OM_1d

Cr2_90d

Cr2_60d

Cr2_30d

Cr2_1d

Cr1_90d

Cr1_60d

Cr1_30d

Cr1_1d

0.6 0.80.40 0.2 1.0
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0.01）。基于不同环境样本在各象限中的分布规律

可以发现，微生物菌群聚类分布主要受污染特征和

培养时间的影响。Actinobacteria 与 Cr(III)呈正相

关关系，这与 Actinobacteria 可用于修复 Cr(Ⅳ)污
染土壤，对 Cr(III)具有较好的耐受性研究结论一致

（Polti et al., 2014；Solá et al., 2019）。Proteobacteria、
Bacteroidetes、Chloroflexi 和 Nitrospirae 与 NO3

––N
呈正相关关系。作为农田土壤中优势菌种 ，

Proteobacteria 和 Bacteroidetes 的丰度一般与氮量

呈正相关（王亚男，2007），Chloroflexi 门含有包括

Nitrolancea 的功能菌属（Daims et al., 2016），同时与

控制氮循环的 Nitrospirae 具有同源性。培养初期

土壤中微生物菌群结构主要受 Cr(III)和 NH4
+–N影

响，随着土壤中 NH4
+–N含量降低，NO3

––N含量增

加，培养后期土壤中微生物主要受 NO3
––N影响，表

明受土壤中硝化作用控制，微生物群落结构变化具

有趋同性。 

4　结　论

制革污泥渗滤液中特征污染组分对土壤中

NH4
+–N硝化过程的抑制程度排序为：Cr(III)>盐

分>有机质。Sigmodial模型可以很好地描述不同污

染条件下土壤中 NO3
––N含量的累积变化过程（R2>

0.996）。Cr(III)是抑制土壤中 NH4
+–N转化的主要

因素，而盐分和有机质主要延长土壤中硝化作用的

启动时间和降低硝化效率。

制革污泥渗滤液中高含量的 Cr(III)和盐分在

污染初期对土壤中微生物群落结构与分布具有显

著影响，随土壤老化过程中重金属生物有效性降低

及硝化功能菌适应性增强，微生物群落结构与分布

趋于一致。RDA分析结果表明，影响土壤中微生物

群落结构的主要特征因子是 Cr(III)（R2=0.53，P<
0.01）、NH4

+–N（R2=0.59，P<0.005）和 NO3
––N（R2=

0.53，P<0.01）。
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