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摘　要： 为比较人工湿地中不同基质对养殖尾水中抗生素和营养型污染物的协同处理效果，本实验选用生物

陶粒、沸石和火山岩等 3种人工湿地基质，分析不同基质中细菌群落结构特征及其对不同污染物的去除效果。

结果显示，生物陶粒组中NH+4-N、CODMn和磺胺嘧啶的去除率显著（P<0.05）高于另外2组，但NO-3-N去除率显

著较低，3种基质人工湿地中诺氟沙星的去除率都高于 98%。人工湿地基质表面的细菌丰富度较高，以变形

菌门、放线菌门和绿弯菌门为主，湿地植物根系表面和根系内的细菌则分别以变形菌门和蓝细菌门为主。不

同人工湿地基质表面的细菌群落结构差异较大。影响磺胺嘧啶去除率的可能不是湿地中整个微生物群落的

多样性，而是少数关键细菌的丰度。与磺胺嘧啶去除率相关性最高的属为Cyanothece，其次是Craurococcus-

Caldovatus，这两属细菌在生物陶粒表面的丰度都显著高于沸石表面和火山岩表面；Acidibacter属和 2种抗生

素去除率呈显著正相关，和NO-3-N的去除率呈显著负相关。研究结果表明，以生物陶粒为基质的人工湿地对

含有磺胺嘧啶抗生素的水产养殖尾水处理综合去除效果最佳，可以广泛推广应用。
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随着水产品需求增加和渔业资源的减少，水

产养殖业在全球范围内呈增长趋势［1］。在养殖过

程中，大量抗生素被添加进饲料和药物以增强机

体抗病性［2］，其中 30%~90%［3］的抗生素无法被有

效代谢吸收，最后通过排泄进入自然环境［4］。暴

露在自然水体中的抗生素会影响水体微生物群

落组成和功能，并引起一系列水环境生态问题，

甚至威胁人类健康［5］。在全世界范围内，磺胺类

抗 生 素（Sulfonamides，SAs）广 泛 用 于 水 产 养

殖［6-7］。我国长江流域最常见的抗生素为磺胺类

和喹诺酮类（Fluoroquinolones，FQs）［8］。通过对

上海沙田湖水产养殖区的养殖尾水调查发现，磺

胺类和喹诺酮类也是养殖尾水中浓度最高的两

类抗生素［9］。

人工湿地（Constructed wetlands， CWs）是一

种经济高效的污水处理技术，具备物理吸附、化

学分解、生物降解去除污染物的功能［10］，主要用

于处理氮、磷等营养型污染物［11］。后来发现，人

工湿地对抗生素同样具有很好的去除效果［12］，因

此大量推广应用于养殖尾水中抗生素去除［13-14］。

人工湿地对抗生素的去除效果受人工湿地结构

设计和运行方式、基质填料的选择［13］及污水中营

养型污染物的浓度［15］等多方面影响。在一定范

围内，抗生素的去除率随着氮、磷、CODMn浓度增

加而增加［15］，但CODMn浓度高于 200 mg/L时抗生

素去除率降低［15］。同时也观察到，一些人工湿地

中营养型污染物的去除率与抗生素的浓度呈负

相关关系。WANG 等［16］的研究表明，青霉素、土

霉素等抗生素的存在不利于 NO-3-N 和 NH+4-N 的

去除。但是磺胺类抗生素不影响总氮的去除，甚

至稍微增强 NH+4-N 的去除 ［17］。 KASSOTAKI

等［18］ 的 研 究 结 果 显 示 ，磺 胺 甲 恶 唑

（Sulfamethoxazole）不影响湿地中的硝化反应的

进行。目前在选择基质时普遍主要关注其物理
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吸附性质，对其作为微生物载体的能力不够重

视［19］。基质在不同抗生素的去除过程中所发挥

的作用仍未得到充分研究，同时去除抗生素和营

养型污染物的最佳条件也尚不明确。

人工湿地中抗生素的去除途径主要包括植

物的吸附降解、基质填料的吸附及微生物降

解［20］。不同抗生素由于其自身理化性质差异，去

除的主要途径也不同。磺胺类抗生素在 pH 6.5~

7.5条件下与基质排斥，难以吸附，主要通过生物

降解去除［21］。喹诺酮类抗生素中的基团易与湿

地中的多价阳离子或天然有机物中的氢键结合，

使其主要通过基质吸附的方式去除［22］。为进一

步增加人工湿地中抗生素去除率，常采用种植湿

地植物的方式［23］。挺水植物是人工湿地的重要

组成部分，由于其凋落物具有较高 C/N 值［24］，可

以通过增加湿地微生物活性的方式提高湿地抗

生素去除率。黄菖蒲（Iris pseudacorus）、宽叶香

蒲（Typha latifolia）和芦苇（Phragmites australis）

等挺水植物也因此常用于人工湿地的构建

中［25-26］。研究［27］发现，种植黄菖蒲的人工湿地相

比于种植芦苇的人工湿地具有更高的微生物多

样性，以及对含氮污染物和磺胺类抗生素具有更

好的去除效果。大量研究［15，28］表明，湿地微生物

对抗生素去除至关重要，尤其是对磺胺类这种主

要通过生物降解去除的抗生素［21］。湿地中基质

填料可以为微生物提供附着位点，为形成复杂的

微生物群落创造条件，这对人工湿地中微生物对

抗生素的去除至关重要［29］。火山岩（Volcanic 

rock）、沸石（Zeolite）、生物陶粒（Bio-ceramics）因

其对多种污染物的综合去除效果较好，在人工湿

地领域有着广泛的应用［30］。其中生物陶粒作为

一种新兴材料，由优质黏土和煤灰混合烧制而

成，兼具陶瓷材料多孔径和生物炭材料多官能

团［31］、高吸附性［32］的优点。

在火山岩、沸石和生物陶粒中，哪一种基质

填料可以协同高效去除养殖尾水中抗生素和营

养型污染物？使用这 3种基质分别构建的人工湿

地中的细菌群落结构有哪些不同？哪些细菌与

抗生素去除相关性更大？为回答上述问题，本文

构建了 3种不同基质（火山岩、沸石、生物陶粒）的

小型人工湿地系统，比较其对于抗生素及常规营

养污染物去除率的差异，聚焦探究基质中细菌群

落在污染物去除过程中的潜在作用。以筛选适

合处理含有磺胺嘧啶和诺氟沙星污水的基质，为

人工湿地净化养殖尾水的结构设计提供科学的

理论依据和参考。

1　材料与方法

1.1　实验设计

参考 DU 等［30］和 ZHENG 等［33］的设计，使用

玻璃缸构建实验室规模的人工湿地。每个玻璃

缸长 1.2 m、宽 1.0 m、高 0.5 m，外围覆盖黑色遮光

布，避免光线从侧面射入（模拟真实场景中基质

微生物不受侧面光照）。优化基质填料厚度比例

可以提高水力效率，进而提高污染物去除率［34］。

本实验参照 ZHAO 等［35］设计的基质厚度比例并

根据实际缸体尺寸进行调整。最后确定玻璃缸

内填料高度共 45 cm，从上到下依次为 10 cm 土

壤、5 cm 石英砂（用以隔绝土壤和底层基质）、

15 cm 沸石、15 cm 实验设置的基质填料（生物陶

粒或沸石或火山岩），运行模式如图 1所示。共设

置 9个缸，每种基质设置 3个缸，分别命名为生物

陶粒组（B）、沸石组（Z）、火山岩组（V）。基质材

料购自水处理材料公司，物理性质见表 1。挑选

株高接近 35 cm 的黄菖蒲幼苗种植在各组人工

湿地表面土壤中作为湿地的植物部分，参考 GU

等［36］人工湿地研究中挺水植物的常规种植密

度，设置种植密度为 16 株/m²，种植后驯化 1 个

月，确保根系附着了足够的微生物［15］，然后以降

流的方式泵入人工污水。同时设置低、中、高 3

个浓度梯度的人工污水，每种浓度污水分别向 3

个基质装置供水。人工污水的营养盐和抗生素

浓度配置参考上海青浦区沙田湖（主要养殖螃

蟹、鲤鱼、 鱼、甲鱼和对虾）水产养殖场的养殖

尾水的实测浓度［37］，具体浓度见表 2（其中高浓

度组的 CODMn 浓度偏高，但不会抑制湿地中细

菌活性［38-39］）。不同浓度人工污水事先调配好，

分别储存在聚乙烯桶中。
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前 期 预 实 验 结 果 表 明 ，水 力 停 留 时 间

（Hydraulic retention time， HRT）设置为 72 h 的人

工湿地中，抗生素去除效果优于 24和 48 h。因此

本实验人工湿地运行设置水力停留时间为 72 h，

即每个系统运行 72 h后排空污水，然后补充新的

人工污水，形成水力负荷为 0.16 m3/（m2·d）的运

行模式（图 1）。本实验人工湿地运行时间为 2021

年 7 月 2 日—2021 年 8 月 24 日。实验期间，将人

工湿地玻璃缸安置于通风、采光良好的半开放实

验棚中，光照、气温接近当时自然情况。调整 9个

人工湿地玻璃缸在实验棚内的位置，确保其所受

自然光的光质、光照周期一致。

1.2　样品采集和检测

1.2.1　水质指标和抗生素

在人工湿地正式运行实验期间，使用便携式

多功能水质测定仪（美国 YSI Pro Plus）原位测定

温度、pH、溶解氧（DO）、氧化还原电位（ORP）等

水体理化参数；每次更换人工污水时采集 1 L 水

样，4 ℃低温保存运输至实验室后测量水质指标：

总氮（TN）、总磷（TP）、氨氮（NH+4-N）、硝态氮

（NO-3-N）、高锰酸钾盐指数（CODMn）及磺胺嘧啶

（SDZ）和诺氟沙星（NFX）浓度。

抗生素浓度测定：使用孔径为 0.45 μm 的玻

璃纤维滤膜过滤 1 L水样，以去除水中悬浮物，然

后 4 ℃条件下保存于棕色采样瓶中。取 300 mL

图 1　人工湿地运行模式图
Fig. 1　Diagram illustrating the operational mode of constructed wetlands

表 1　人工湿地基质物理性质
Tab. 1　Physical properties of the substrate used in constructed wetlands

基质
Substrate

沸石 Zeolite

生物陶粒 Bio-ceramic

火山岩 Volcanic

主要物质组成
Main composition

94% Al2O3、5% SiO2

65%Al2O3、19%SiO2、6%Fe2O3、4%CaO

43%Al2O3、15%SiO2、12%Fe2O3、10%CaO

孔隙率
Porosity/%

36

49

73

直径
Diameter/

mm

4~8

5~10

5~10

平均微孔尺寸
Average 

micropore size/
nm

14.8

6.9

90.9

比表面积
Specific 

surface area/
(m2/g)

6.6

2.2

1.3

表 2　调配污水浓度
Tab. 2　Artificial wastewater concentrations

营养盐浓度 
Nutrition 

level

低 Low

中 Middle

高 High

TN/(mg/L)

3.0±0.2

10.0±0.5

20.0±0.7

TP/(mg/L)

0.6±0

3.0±0.1

6.0±0.1

NH+4-N/
(mg/L)

1.5±0.1

7.6±0.2

15.0±0.5

NO-3-N/
(mg/L)

0.2±0.1

0.6±0.2

1.2±0.3

CODMn/
(mg/L)

23.0±3.0

99.0±6.0

206.0±20.0

SDZ/
(μg/L)

100.0±2.0

100.0±2.0

100.0±2.0

NFX/
(μg/L)

100.0±2.0

100.0±2.0

100.0±2.0

DO/
(mg/L)

5.0±1.0

5.0±1.0

5.0±1.0

pH

7.7±0.2

7.9±0.2

8.0±0.3
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水样进行预处理［40］后，使用高效液相色谱仪

（HPLC，美国 Agielnt1100 system）对水样进行测

定。磺胺嘧啶测定参数：C18 色谱柱（150 mm×

4.6 mm，5 μm），流 动 相 乙 腈∶磷 酸 = 60∶40

（0.017 mol/L），流速 1.0 mL/min，紫外检测波长

287 nm，柱温 40 ℃，自动进样量 10 μL。诺氟沙

星测定参数：流动相 0.1 mol/L 柠檬酸乙酸铵（三

乙胺 pH = 4.5）∶乙腈 = 75∶25，流速 1.5 mL/min，

荧光检测器的激发和发射波长分别为 280 和

450 nm，柱温40 ℃，进样量10 μL。该方法检测磺

胺嘧啶和诺氟沙星的加标回收率分别为 78.9%~

82.3%和84.3%~113.2%，说明该方法灵敏准确、可重

复性较高。其他水质指标的测定参照国家标准［41］。

通过相邻两次营养型污染物和抗生素含量

计算去除率。整个实验期间，每一轮更换尾水时

测定 1 次营养型污染物浓度和其他环境因子数

值，共取样测定 13 次；每两轮更换尾水时测定 1

次抗生素含量，共取样测定7次。

1.2.2　细菌采集及序列测定

实验结束后，在每个实验湿地缸内分别采集

基质表面、湿地植物根系表面、湿地植物根系内

部的细菌样品进行测定和分析。采集湿地底层

基质 20 g作为基质样本，选择 3株长势相同的黄

菖蒲（根系质量总计不低于 20 g），连根拔起，抖

动表层附着不紧密的土壤后，将根部置于密封袋

内，作为根内细菌和根系表面细菌采集样本。同

时所有样本在冰上约 4 ℃条件下运输至实验室

进行处理。

基质表面细菌：选取 20 g基质样本经过磷酸

钾缓冲液充分振荡洗涤，剥离生物膜，将磷酸钾

缓冲液和生物膜混合液经过离心获取生物膜

0.3~0.5 g，放入冻存管中作为基质细菌样本。

根系表面（Rhizoplane）细菌：采集 20 g 植物

根系放入无菌管后加入 0.1 mol pH 为 8.0 的磷酸

钾缓冲液，振荡洗涤 2次后，将要洗涤完的根部放

入磷酸钾缓冲液中再次进行超声洗涤，将 3次洗

涤液混匀后过 0.22 μm 滤膜，取滤膜上的沉淀作

为根系表面细菌样品。

根系内部（Endophytes）细菌：将采集完根部

表面细菌的植物样品经过无菌处理后作为根内

细菌样品。

所有细菌样本放入无菌冻存管中，放置在

-80 ℃条件下保存用于 DNA 提取。每组设置 3

个实验重复。参照 ZENG 等［42］的方法，使用

FastDNA® Spin Kit for Soil 试 剂 盒（MP 

Biomedicals，USA）提取 0.5 g 混合均匀的样品。

使用 NanoDrop ND-1000 分光光度计（NanoDrop 

Technologies，Wilmington，DE，USA）评估DNA提

取物的质量和浓度。使用通用引物进行 PCR 扩

增，引物对应区域为 16S V3~V4 区［43］，上游为

338F（5′-ACTCCTACGGGGAGGCAGCA-3′），下
游 为 806R（5′-GGACTACHVGGGTWTCTAAT-
3′）。使用 DNA 凝胶回收纯化试剂盒（PCR 

Clean-Up Kit，中国逾华）对 PCR 产物进行纯化。

然后将 PCR 产物使用 Qubit 4.0 （Thermo Fisher 

Scientific， USA）进行定量检测，按照每个样本测

序 量 的 要 求 ，按 等 摩 尔 量 进 行 混 合 。 使 用

NEXTFLEX® Rapid DNA-Seq Kit 构建 PE 文库。

在上述DNA提取和PCR扩增过程中，进行了 3次

阴 性 对 照 以 监 测 是 否 被 污 染 。 使 用

IlluminaMiSeq平台对细菌 16S rRNA基因扩增子

进行测序。序列数据保存在 NCBI 中，登录号为

PRJNA1071004。利用双末端测序（Paired-End）

的方法，对原始测序序列进行过滤、双端拼接，得

到优化序列。基于 16S rRNA 基因 V3~V4 高变

区进行识别；将优化后的序列进行聚类，以 97%

相似性划分 OTU，并在门、纲、目、科、属、种水平

上进行分类学注释。

1.3　统计分析

应用 SPSS 25 、Origin 2023 对营养污染物和

抗生素去除率进行单因素方差分析和可视化分

析。基于 R，使用“vegan”包计算细菌的群落组

成，选择相对丰度前 15 的门进行展示。使用

“ggtree”包计算各处理组之间的 Bray-Curtis 距

离，用聚类树表示门水平上的组间相似程度。应

用主坐标分析（Principal co-ordinates analysis，

PCoA），基于 Bray-Curits相异度估计每个处理组

细 菌 群 落 的 β 多 样 性 ，进 行 相 似 性 分 析

（ANOSIM），以计算不同组间细菌群落是否存在

显著差异，相似性分析的 r值为-1~1，当 r为 1时，

表明组间差异最大。

将所有OTU进行相关分析得到相关矩阵，设

置 阈 值 Spearman |r| >0.95 和 P<0.05（P 经 过

Benjamini-Hochberg校正）进行筛选，得到显著强

相关的细菌网络，结果用 Gephi（v 0.10.0）进行可

视化。设置 Spearman r≥0.8 和 P≤0.05 为阈值，筛
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选与抗生素去除率显著强相关的细菌。结果用

CytoScape（v3.10.1）［44］进行可视化。

2　结果

2.1　不同基质人工湿地中污染物的去除率

在 7 月 2 日—8 月 24 日整个实验期间，各污

染物去除率无降低趋势，人工湿地均处于稳定运

行状态。结果表明，营养型污染物和抗生素的平

均去除率在不同基质的人工湿地中存在显著差

异（图 2a）。TN在火山岩组中的去除率（88.18%）

显著（P<0.05）高于沸石组（83.55%），TN 在生物

陶粒组中的去除率（86.75%）与另外2组无显著差

异。TP 在生物陶粒组（70.07%）中和火山岩组

（69.34%）中的去除率显著（P<0.05）高于沸石组

（50.11%）中的去除率。NH+4-N 在生物陶粒组中

的去除率为 93.53%，显著（P<0.05）高于在沸石组

（88.30%）和火山岩组（88.96%）中的去除率。而

NO-3-N 在生物陶粒组中的去除率仅为 9.37%，这

一数值显著（P<0.05）低于火山岩组中的去除率

（56.25%）和 沸 石 组 中 的 去 除 率（48.23%）。

CODMn在生物陶粒组中的去除率（87.82%）显著

（P<0.05）高于在沸石组中的去除率（79.19%），火

山岩组中 CODMn的去除率为 82.89%，与另外 2组

差异不显著。SDZ 在生物陶粒组中的去除率为

92.02%，显著（P<0.05）高于火山岩组（59.87%），

同时火山岩组中 SDZ 的去除率显著（P<0.05）高

于沸石组（52.59%）。NFX 的去除率在生物陶粒

组中达到 99.32%，显著（P<0.05）高于火山岩组

（98.85%）和沸石组（98.70%）。人工污水经过湿

地处理后，水体中溶氧百分比、pH、氧化还原电位

等在不同人工湿地组存在显著差异（图 2b）。生

物陶粒组（40.1%）和火山岩组（38.2%）的溶氧百

分比显著（P<0.05）高于沸石组（29.0%）。生物陶

粒组的pH（7.5）显著高于火山岩组（7.2）。生物陶

粒组 ORP 最高（73.1），显著高于沸石（58.5）和火

山岩组（64.1）。

2.2　细菌群落结构

不同基质人工湿地采集的基质、植物根系表

面和根系内部的细菌经过 Illumina 测序后，共得

到 5 939 个 OTU，属于 51 个门、158 个纲、376 个

目、612个科和1 146个属。

门水平上分类信息堆叠图结果（图 3a）显示，

人工湿地基质表面细菌优势门类为变形菌门

（Proteobacteria），占 21%~42%，其次为放线菌门

（Actinobacteriota） ， 占 18%； 绿 弯 菌 门

（Chloroflexi）和帕腐菌门（Patescibacteria）为亚优

势菌门，此 4 门细菌的相对丰度占整个群落的

65%以上。湿地植物根系表面的细菌群落中，变

形菌门占据绝对优势，其相对丰度为 60.5%~

92.1%。 而植物根系内细菌群落中，蓝藻门

（Cyanobacteria）和变形菌门几乎主导了整个细菌

群落，且优势菌为蓝细菌，占 76.3%~92.1%。在生

物陶粒组的基质表面，变形菌门的相对丰度为

37.0%~41.9%，高于沸石组的 20.4%~34.8% 和火

山岩组的 26.7%~32.5%。在生物陶粒组的根系内

部，变形菌门的相对丰度为 20.5%~60.1%，分别高

于沸石组和火山岩组的 7.1%~19.1% 和 10.5%~

22.1%。湿地植物根系表面的细菌群落未观察到

类似现象。

聚类结果（图 3a）显示，基质表面的细菌群落

Bray-Cruits距离较远，而根系表面和根系内的细

菌群落距离较近。PCoA 分析结果（图 3b）显示，

基质表面、根系内部和根系表面的细菌群落均未

表现出显著的组间差异。

2.3　细菌共现模式

为了进一步探究不同湿地基质对含抗生素

污水的去除机理，选择基质表面的细菌群落进行

群落稳定性研究。经过强相关性筛选后的共现

网络中，生物陶粒组存在 1 167个节点、73 646个

连接；沸石组存在 1 148 个节点、82 744 个连接；

火山岩组存在 1 275 个节点、104 440 个连接（图

4），其中负向联系占大多数（表 3）。从节点和连

接的数量上来看，生物陶粒表面细菌群落并没有

表现出更复杂的网络，其细菌间正向联系占比最

高，为42.14%（表4）。在分类学组成方面，生物陶

粒组的 OTU 主要属于变形菌门（24.16%）、绿弯

菌门（10.03%）、放线菌门（9.43%）（图 4），沸石和

火山岩组的 OTU 分布情况和生物陶粒组较为一

致。在拓扑属性方面，生物陶粒表面细菌网络的

平均度、平均密度和模块性都低于沸石组和火山

岩组（表 3）。网络分析的结果表明，生物陶粒表

面细菌群落的复杂性和结构稳定性都略低于沸

石和火山岩表面细菌群落。
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不同小写字母表示污染物去除率在不同组人工湿地中存在显著差异（P<0.05）。
Different lowercase letters indicate that there are significant differences in the pollutant removal rates in different groups of constructed 

wetlands （P<0.05）.

图 2　不同基质人工湿地中污染物去除率及处理后水体中理化指标
Fig. 2　Removal rate of pollutants and environmental properties in CWs with different types of substrates
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图 3　不同区域细菌群落结构
Fig. 3　Bacterial community structure on different substrates
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2.4　关键细菌

为了进一步探究以生物陶粒为基质的人工

湿 地 对 磺 胺 嘧 啶 去 除 率 较 高 的 原 因 ，以

Spearman 相关系数 r ≥ 0.8 和 P ≤ 0.05 作为筛选

条件绘制细菌属和环境因子的相关网络图，得

到 14 个和抗生素去除率呈显著正相关的细菌

属，这些属主要来自变形菌门和蓝细菌门（图

5a）。其中 12 个属在生物陶粒基质的表面的丰

度显著高于另外 2 种基质，其中8个细菌属可被明

确 鉴 定 ，分 别 为 Chloronema、Cyanothece、

Lewinella、 Anaeromyxobacter、 Craurococcus-

Caldovatus、Acidibacter、Nostoc 和 Brevundimonas。

这8个属中，大部分同时和NFX、SDZ的去除率呈

正相关，其中和 SDZ 去除率相关性最高的属为

Cyanothece（r = 0.946），其 次 是 Craurococcus-

Caldovatus（r = 0.934），而这 2个属在生物陶粒表

面的丰度都显著高于沸石表面和火山岩表面，

Acidibacter属和 2种抗生素去除率呈显著正相关

（SDZ r = 0.821 P = 0.007，NFX r = 0.806 P = 

0.008），和 NO-3-N 的去除率呈显著负相关（r = 

-0.852 P = 0.003），见图 5b。而和 NO-3-N 去除率

呈现显著相关的细菌属，与抗生素的去除率均为

负相关。

3　讨论

3.1　人工湿地中营养型污染物的去除

生物陶粒组 NH+4-N、CODMn去除率显著高于

火山岩组和沸石组，但NO-3-N的去除率低于另外

2 组。这可能是因为细菌优先降解 SDZ，导致反

硝化作用受到抑制［23］。

节点颜色表示不同分类门，大小表示该节点连接数量多少。
The colors of nodes represent different phyla， and the size indicates the degree.

图 4　不同基质中细菌共现网络
Fig. 4　Bacterial co-occurrence network on different substrates

表 3　不同基质共现分析的拓扑属性
Tab. 3　Topological properties of the co-occurrence analysis for different substrates

拓扑属性 Top properties

正向边 Positive edges

负向边 Negative edges

正向关系占比 Positive Proportion

平均度 Average degree

图密度 Graph density

模块性 Modularity

生物陶粒B

127 284

53 638

42.14%

126.21

0.10

0.78

沸石Z

134 680

51 936

38.56%

144.15

0.12

0.81

火山岩V

174 619

72 179

41.33%

160.69

0.12

0.80
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图 5　与抗生素去除率呈显著相关的细菌属
Fig. 5　Bacterial genera significantly correlated with antibiotic removal rates
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在人工湿地去除NO-3-N的过程中，细菌主导

的反硝化作用贡献最大，该过程受抗生素影响较

大［45］。包括本实验基质在内，常见基质的吸附对

NO-3-N 去除的贡献很低［46］，只有 1%~6%［47］。植

物吸收对NO-3-N去除的直接贡献同样很低，约占

7.5%~14.3%［47］。但基质作为微生物的生长载体，

不可或缺［48］。植物可以通过调节湿地有机碳含

量促进细菌进行反硝化［49］。CHEN 等［47］的研究

表明，移除人工湿地中的植物会导致NO-3-N的去

除率降低 29.5%~38.7%，这一数值远高于植物的

直接吸附量。

在大部分人工湿地中，反硝化强度远强于硝

化［36］，即经过人工湿地处理后 NO-3-N 浓度会更

低。本实验中生物陶粒组人工湿地却得到相反

的结果，可能是因为其 ORP 和 DO 更高，使得除

氮反应向硝化方向进行。同属于磺胺抗生素的

磺胺甲恶唑不影响湿地中的硝化过程［18］，但是磺

胺嘧啶的去除可能会影响反硝化反应。此外，进

行反硝化的细菌多是兼性厌氧菌，DO 可能通过

抑制亚硝酸盐和一氧化二氮还原酶的合成来影

响反硝化菌的活性［50］，进而导致主导NO-3-N去除

的异养反硝化菌活性降低［51］。 生物陶粒组湿地

中CODMn去除率高表明剩余有机物含量低，这会

导致湿地中C/N降低，进而导致与NO-3-N去除相

关的异养反硝化菌活性降低［30］。可能正是上述

原因共同导致使用生物陶粒组湿地中 N 向硝化

反应进行，最终NO-3-N去除率低甚至出现负值。

3.2　人工湿地中抗生素的去除

2种抗生素的去除率在不同组人工湿地中表

现出不同规律。NFX 的去除率在 3 种人工湿地

均高于 98%。而 SDZ 在生物陶粒组湿地中的去

除率达到 92.03%显著高于另外 2组人工湿地，在

沸石组湿地中去除率仅有 52.59%，这与之前的研

究［52-54］相近。SDZ在火山岩组人工湿地中的去除

率为 59.87%，低于LIU等［43］研究中磺胺类 68%的

去除率。造成 2种抗生素去除率差异的原因可能

是 SDZ和NFX属于不同类型的抗生素。NFX属

于氟喹诺酮类（FQs），在人工湿地中主要通过吸

附的方式去除［55］。NFX含有大量羧基，整体呈负

电性［52］，生物陶粒、沸石、火山岩等常规基质富含

Ca2+和Mg2+等金属阳离子，可以通过与NFX形成

配体复合物的方式将其吸附［56］。SDZ 属于磺胺

类（SAs），吸附性较弱，其去除主要通过生物降

解，基质吸附和植物吸附占比极低［57］。SDZ中的

磺胺氮（Sulfonamidic N）在 pH<7 的条件下作为

氢离子供体，带正电荷；pH>7的条件下作为氢离

子受体，带负电荷［58］。在本实验 pH = 6.7~8.0（图

2b）条件下，SDZ中磺胺氮带少量负电荷，整体呈

弱负电性，可少量吸附于基质上［21］。另外，由于

SDZ对数KOW仅为 0.09［59］，其极易溶于水，吸附于

基质上的量较少［21］。通过细菌等微生物作用破

坏 SDZ 结构，将其转化为小分子产物，进而消除

其毒性才是 SDZ 去除的主要途径［60］。生物陶粒

表 面 丰 度 显 著 较 高 的 特 殊 菌 属

Anaeromyxobacter、Cyanothece 和 Craurococcus-

Caldovatus等可能是促进SDZ的生物降解的关键

微生物。值得注意的是，人工湿地中SDZ的去除

率随着SDZ浓度升高而降低［57］，而本研究中生物

陶粒基质的人工湿地对浓度为 100 μg/L 的 SDZ

去除率高达 92.11%，在相同浓度下属于较高水

平［57，61］。

3.3　微生物与抗生素的去除

本实验中，人工湿地基质表面的微生物以变

形菌门为主，该门细菌是污水处理中的常见

菌［62］。以生物陶粒为基质的人工湿地虽对 SDZ

表现出更高的去除率，但采集自 3种基质表面的

细菌群落在门水平及共现网络的规模、拓扑结构

参数上均未表现出差异。因此，驱动SDZ去除的

潜在细菌只是极少数，无法影响整个细菌的群落

结构。INGERSLEV 等［63］的研究表明，磺胺类抗

生素会对细菌群落进行压力诱导，使其表现出降

解磺胺类抗生素的能力。当磺胺类抗生素浓度

达到 100 μg/L时，一些敏感种会消失［64］。而本实

验则是筛选出一些与 SDZ 去除呈显著正相关并

且丰度显著更高的属，其中大部分来自帕腐菌

门，这与ZHANG等［32］的研究结果一致。

SDZ的去除大致可以分为 3个生物途径中的

6个反应：磺胺键水解、羟基化、硫脱氧、脱氨、SO2

脱除、氨基氧化［60］。WANG等［65］在对 SMX（另一

种磺胺类抗生素）降解的研究中，同样发现

Chloronema 属细菌具有较高丰度。ZHAO 等［66］

则发现 Chloronema 属细菌可以参与异养硝化或

硫基自养反硝化反应。Lewinella 属可以产生类

胡萝卜素［67］，有助于硫脱氧反应的进行，进而促

进SDZ的去除。Anaeromyxobacter属具有固氮能

力，是水稻土壤中常见的优势种［68］，且部分种具
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有通过电子传递链将硝酸盐还原成铵和脱硫的

能 力［69］ ，这 与 SDZ 去 除 过 程 十 分 相 符 。

Cyanothece_PCC_7425 属是大体积单细胞细菌，

具备在厌氧条件下固氮的能力，可以将硝酸和尿

素作为氮源生长［70］。OM27_clade属可能具有参

与有机氨氮循环的能力［71］，并且具有捕食其他细

菌的功能［72］，可能对群落结构造成影响。

此外，生物陶粒的成本和使用寿命与沸石、

火山岩相近，但由于其生物亲和性更好，表面生

物膜的生物量可能增长更快，导致堵塞风险升

高［73］。

4　结论

使用生物陶粒作为基质的人工湿地在 NH+4-
N、CODMn和 SDZ的去除率上显著优于另外 2组，

尤其是对SDZ的去除，但是对NO-3-N的去除表现

不佳。生物陶粒高效去除能力可能与其具有一

定空隙的物理结构，及其表面附生的少量特殊细

菌有关。不同抗生素的化学特性和去除机理不

同，本文只选取了磺胺类的SDZ和氟喹诺酮类的

NFX，其他类型抗生素的去除效果是否与基质有

关，还有待进一步研究。如何平衡好生物陶粒基

质高效去除磺胺嘧啶这类抗生素的能力和其相

对较高的堵塞风险，是推广应用中值得重点关注

的问题。
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Characteristics of microbial community structure in different constructed 

wetland substrates and its relationship with antibiotic removal

WU Junchi1， LI Shihao1， ZHANG Wei1，2， XU Houtao3， LIU Wan1， WANG Liqing1，2， ZHANG Ruilei1，2

（1. Key Laboratory of Exploration and Utilization of Aquatic Genetic Resources， Ministry of Education， Shanghai Ocean 

University， Shanghai  201306，China； 2. Engineering Research Center of Environment DNA and Ecological Water Health 

Assessment， Shanghai Ocean University， Shanghai  201306，China； 3. Shanghai Aquatic Technology Co. Ltd.， Shanghai 

200090， China）

Abstract: To compare the synergistic treatment effects of different substrates in constructed wetlands on 

antibiotics and nutrient pollutants in wastewater， this experiment utilized three types of substrates： bio-
ceramic， zeolite， and volcanic rock. These substrates were used to build small constructed wetland， and the 

removal rates of different pollutants and the bacterial communities structures in different areas were 

analyzed. The results demonstrated that the removal rates of NH+4-N， CODMn， and the antibiotic 

sulfadiazine in the bio-ceramic group were significantly higher （P<0.05） than those of the other two 

groups， but the removal rates of NO-3-N were significantly lower （P<0.05）. The removal rates of the 

antibiotic norfloxacin in different substrates are all higher than 98%. The abundance of bacteria collected on 

the surface of the substrate was relatively high， with Proteobacteria， Actinobacteria， and Chloroflexi being 

the dominant species. The bacterial communities on the rhizoplane and within root endophytes were 

dominated by Proteobacteria and Cyanobacteria， respectively. The microbial community structure collected 

on the substrate surface differed greatly among the different groups of constructed wetlands. The removal of 

sulfadiazine is primarily achieved through biodegradation. It may not be the diversity of the entire microbial 

community in the wetland that affects the removal rate of sulfadiazine， but the abundance of these key 

bacteria. The genus with the highest correlation to the sulfadiazine removal rate was Cyanothece， followed 

by Craurococcus-Caldovatus. The abundance of these two genera on the surface of bio-ceramic was 

significantly higher than those on the surfaces of zeolite and volcanic rock. Additionally， the genus 

Acidibacter showed a significantly positively correlation with the removal of both antibiotics. The removal 

rate was significantly negatively correlated with the removal of NO-3-N. Studies have revealed that 

constructed wetlands based on bioceramics exhibit the most comprehensive removal effect on artificial 

sewage containing sulfadiazine antibiotics and can be widely utilized for the treatment of such sewage.

Key words: constructed wetlands； bio-ceramic； antibiotic； sulfadiazine； microbial community
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