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专题17：环境地球化学示踪

扩散体系下污染物降解途径的“升维”破译
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随着工农业的发展，大量的有机物被排放至环境中。2009年对 8个省份，641口水井的

水质分析显示，我国有 73.8%的地下水体处于不同程度的污染状态(《全国地下水污染防治

规划(2011-2020年)》)。地下水污染不仅影响了饮用水安全，同时也对地下水体生态系统造

成了巨大的威胁。生物降解是地下环境中最重要的污染物自然修复过程之一。这一技术已被

逐渐应用到了环境修复工作中。但是目前对于相关成本和技术挑战的定量化评估还不够充

分。本真同位素动力学效应仅由分子尺度上的成键、断键过程决定。然而，生物化学反应网

络、物质传输等因素会对在不同研究尺度下观测到的表征同位素分馏值带来不确定的影响

(Thullner，2012)。分子尺度上的本真同位素动力学效应不一定能够在细胞尺度上直接观察

到。因为生物活性、反应物浓度及其在细胞膜上的传输等过程都会影响到细胞尺度上可观测

的表征同位素分馏值。微生物的个体或种群之间的竞争将进一步影响群落尺度上表征同位素

分馏值的不确定性。此外，在流域尺度上采样时，我们观察的是经历了一系列反应和传输过

程的空间同位素值分布。因此，试图通过流域尺度上观察到的同位素效应来还原分子尺度上

的本真同位素动力学效应，是一个巨大的挑战，反之亦然(He and Bao，2019)。除了同位素

动力学效应，亲联同位素效应也可以用来确定特定的化学或物理过程。亲联同位素效应即同

一离子或分子中，两个或两个以上的元素之间的关系(He and Bao，2019)。它可以提供更多

关于生物降解途径、源和汇、酶反应机制的信息。在研究同位素空间分布时，越来越多的研

究表明直接使用瑞利公式来解释空间分布的数据点会低估同位素分馏值。即使如此，实验室

观测到种群尺度上亲联同位素效应随时间的变化，和野外观测到地质尺度上亲联同位素效应

随空间的变化往往呈现出较好的一致性。因此，许多研究中经常忽略传输效应，而将时空混

合数据投在δ-δ图上，并通过该曲线来推断反应过程的分馏系数及其亲联同位素效应。为了

验证直接对比实验室和野外亲联同位素效应的有效性，我们通过模拟反硝化过程中，比较了

瑞利蒸馏模型反应传输模型硝酸根的δ’18O−δ’15N 曲线。结果显示，通过瑞利蒸馏公式获得

的反应传输体系表征同位素分馏值仅为其本真同位素分馏值的 50%。但是两个模型的

δ’18O−δ’15N斜率近似相等。但是在复杂反应体系下，反应传输模型的δ’18O−δ’15N斜率很少

大于 1。文献中δ’18O−δ’15N斜率大于 1的情况，多是由于不同的硝酸根来源混合而产生，而

不是扩散过程或复杂反应体系本身。我们的结果强调了在解释高维同位素关系之前，将基础

物理模型与数据联系起来的重要性。
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