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摘 要:[目的]水分对土壤N2O排放有重要影响。运用混合动力学方程模拟不同水分条件下土壤 N2O
累积排放的过程,分析土壤水分对N2O产生途径的影响及其变化规律,为通过改善土壤管理降低 N2O气

体排放提供理论和实践指导。[方法]通过室内培养试验,研究了不同水分条件〔40%WHC,60%WHC,

80%WHC,100%WHC和淹水处理,WHC(田间持水量)〕下土壤 N2O排放特征、硝铵态氮含量和氧气消

耗动态变化。[结果]①N2O排放速率24h时达到最大,淹水处理〔3.46μg/(kg·h)〕是其他处理的54.5~
178.9倍。②土壤N2O累积排放量均随着培养时间的延长而增加,淹水处理的快速上升阶段为前48h,而
其他处理为前96h。培养结束时的土壤N2O累积排放量,淹水处理(44.6μg/kg)分别是40%WHC,60%
WHC,80%WHC和100%WHC的67.1,29.2,20.8,10.4倍。③除淹水条件下,伪二级动力学方程的决定系

数(R2)为0.878以外,其余均在0.92以上。培养初期24h时,反硝化过程的 N2O排放所占比例9.3%~
13.2%,硝化过程为86.8%~90.7%;培养结束480h时,反硝化过程的 N2O排放所占比例为37.8%~
47.5%,硝化过程为52.5%~62.2%。[结论]土壤水分含量越高N2O的排放量越大,并且在24h出现排放

速率脉冲。淹水条件下N2O主要由反硝化过程产生,而40%WHC~100%WHC条件下主要由硝化过程

产生。混合动力学方程可以很好地模拟培养过程中土壤N2O的累积排放过程,并且可以用来区分反硝化

和硝化过程的N2O排放量和所占比例。这为研究土壤N2O产生和排放途径提供了一种新的思路和方法,

结果还有待通过田间试验以及同位素示踪方法等进一步验证。
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Abstract:[Objective]SoilmoisturehasanimportantimpactonN2Oemissions.Thisstudyattemptedto
simulatethecumulativeprocessofsoilN2Oemissionunderdifferentsoilmoistureconditionsbyusinga
mixeddynamicequation,andtoanalyzetheinfluenceofsoilwateronN2Oproductionpathwayandits



variationruleinordertoprovidetheoreticalandpracticalguidanceforreducingN2Ogasemissionsthrough
improvingsoilmanagement.[Methods]SoilN2Oemissioncharacteristics,thedynamicsofammoniumand
nitratenitrogencontent,andoxygenconsumptionwerestudiedunderdifferentsoilmoistureconditions〔40%
water-holdingcapacity(WHC),60% WHC,80% WHC,100% WHC,andflooded〕.[Results]①TheN2O
emissionratesreachedmaximumvaluesat24h.Emissionsfromthefloodedtreatment〔3.46μg/(kg·h)〕

were54.5—178.9timesgreaterthanfromtheothertreatments.② ThecumulativeemissionofsoilN2O
increasedwithincreasingincubationtime,andtherapidrisestageoccurredinthefirst48hfortheflooded
treatment.Therapidrisestageoccurredinthefirst96hforothertreatments.ThecumulativeN2Oemissions
forsoilunderthefloodedtreatment(44.6μg/kg)were67.1,29.2,20.8,and10.4timesgreaterthanunder
40% WHC,60% WHC,80% WHCand100% WHC,respectively,attheendofincubation.③Exceptfor
thecoefficientofdetermination (R2)of0.878forthepseudo-second-orderdynamicequationunderthe
floodedtreatment,allcoefficientsofdeterminationweregreaterthan0.920foralldynamicequationsunder
allsoilmoisturetreatments.Thedenitrificationprocessaccountedfor9.3%~13.2%oftheN2Oemissions,

andthenitrificationprocessaccountedfor86.8%~90.7% oftheN2Oemissionsattheinitial24hof
incubation.Attheendofincubation(480h),thedenitrificationprocessaccountedfor37.8%~47.5%ofthe
N2Oemissions,andthenitrificationprocessaccountedfor52.5% ~62.2% ofthe N2O emissions.
[Conclusion]Thehigherthesoilmoisturecontent,thegreatertheemissionofN2O,andanemissionrate
pulseappearedat24h.N2O wasmainlygeneratedbydenitrificationunderfloodedconditions.N2O was
mainlygeneratedbynitrificationunderthe40%~100% WHCconditions.Themixeddynamicequationwas
abletowellsimulatethecumulativeemissionprocessofsoilN2Oduringtheincubationexperiment,andcan
beusedtodistinguishtheamountandproportionofN2O emissionsoccurringbydenitrificationand
nitrificationprocesses.TheseresultsprovideanewideaandmethodforstudyingthepathwaysofsoilN2O
productionandemission.Theresultsneedtobefurtherverifiedbyfieldexperimentsandisotopetracing
methodsetc.
Keywords:N2Oemission;soilmoisture;dynamicequation;nitrification;denitrification

  N2O是一种潜在的温室气体和消耗臭氧层的气

体,其全球排放量在近几十年中从工业化前的约

11Tg/a增加到17Tg/a[1]。土壤是 N2O最重要的

来源,占世界N2O总排放量的90%;其中60%(3.5
Tg/a)来自农业土壤[2-3]。自工业革命以来,农业用

地面积不断扩大,大气N2O浓度增加了20%[4]。农

田土壤产生N2O的生物学过程包括硝化作用、反硝

化作用、硝化细菌的反硝化作用、硝酸异化还原成铵

以及真菌反硝化作用等[5],其中,微生物的硝化作用

和反硝化作用是农田土壤 N2O气体产生的主要途

径。土壤N2O排放受土壤水分的影响,许多研究表

明,土壤含水量增加促进N2O排放[6-8]。反硝化细菌

对水分变化更敏感,当土壤变湿时,反硝化细菌迅速

增加,淹水可显著抑制土壤硝化作用[9]。有研究表

明,土壤N2O排放速率在培养第2~4d出现排放高

峰,前期排放以反硝化作用为主,之后以硝化作用为

主[7-8]。由水分引起的O2 浓度的变化也是土壤N2O
排放的重要影响因素[10-12]。化学反应动力学是研究

化学反应速度、机理及各种因素(浓度、温度等)对反

应速度影响的科学,依据反应级数分为零级、一级和

二级反应等。目前,化学反应动力学方程被广泛应用

于模拟土壤对离子的吸附/解吸过程[13-14]、发酵过程

中的气体排放[15]、土壤有机氮的矿化[16]和解释土壤

有机氮分解机理等[17]。近年来,越来越多的研究表

明,结合动力学方程的双库模型可以更好地模拟土壤

碳氮矿化过程。Bonde等[18]利用结合一级反应动力

学方程的双库模型更好地描述了土壤可矿化氮的累

积曲线。Heumann等[19]利用结合一级动力学方程

的双库指数模型模拟了氮累积矿化曲线,并可将矿化

氮来源区分为易矿化库和缓慢可矿化库。牛金璨[20]

运用双库指数模型较好地模拟土壤有机碳矿化过程

中的CO2 释放,可将CO2 来源区分为活性碳库和惰

性碳库来源。土壤主要通过硝化作用和反硝化作用

两个过程产生 N2O,但目前鲜有利用动力学方程结

合双库模型来模拟和描述土壤N2O排放的研究。本

研究通过室内培养试验,探讨不同水分条件下土壤环

境因素变化驱动的塿土N2O排放的快速短期响应,
并利用动力学方程结合双库模型来描述N2O累积排
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放过程,以期更进一步了解水分对N2O产生途径的

影响及变化规律,为将来通过改善土壤管理而降低

N2O气体排放提供理论和实践指导依据。

1 材料与方法

1.1 土壤来源

供试土壤取自中国陕西杨凌农业高新技术产业

示范区(34°17'N,108°00'E)的“国家黄土肥力和肥料

效益监测基地”。气候类型为暖温带大陆性季风气

候,年平均气温为12.9℃,年平均降水量为550~
600mm,主要集中在7—9月,蒸发量为993mm,无
霜期184~216d。土壤类型为塿土(土垫旱耕人为

土),黄土母质。2022年3月5日采集农田0—20cm
土层的新鲜土壤,棋盘式布点,共采集36个点,采集的

土壤样品装入塑封袋并且置于冰盒中运回实验室,剔
除石块和动植物残体等杂质,过2mm筛后保存在4℃
冰箱中用于培养试验。供试土壤的基本性质为:pH值

(8.24)、土壤有机碳(16.33g/kg)、全氮(1.95g/kg)、
硝态氮(4.50mg/kg)和铵态氮(2.10mg/kg)。

1.2 试验设计

目前,利用培养试验开展土壤水分对 N2O排放

影响的研究很多,所采用的土壤含水量水平大多在

30%~100%土壤饱和持水量(WHC)范围[7,10,21]。
考虑到关中地区也常发生极端降雨事件,土壤偶尔也

会处于短时淹水条件下,故本研究共设置5个水分处

理,分别为持水量的40%(40%WHC)、持水量的

60%(60%WHC)、持水量的80%(80%WHC)、持水

量的100%(100%WHC)和 淹 水 状 态(超 过 土 层

3mm);每个处理6个重复。试验于2022年3月10
日开始培养,至2022年3月31日培养结束,共连续

监测21d。
采用容积为500cm3 密封的培养瓶在25℃的恒

温培养箱中进行培养。每个处理有6个培养瓶,其中

3个培养瓶用于气体排放动态监测,另外3个培养瓶

用于土壤硝态氮和铵态氮动态监测。每个培养瓶中

称取相当于100g烘干土的土壤,预培养24h后测

初始气体排放速率,随后分别加水调节至设定的土壤

含水量条件,开始培养试验。

1.3 氧化亚氮气体与氧气的采集

气体排放动态监测:培养前期,加密进行顶空气

体采集(分别在培养0,1,12,24,36,48,72,96,120,

144,168,192,240h进行气体采集,后每隔48h采集

1次),待N2O排放速率趋于平稳后结束培养,共监

测480h。采集N2O时,使用20ml注射器来回推动

注射器5~6次。采集的气体样品于24h内通过气

相色谱仪(AgilentTechnologies7890B)测定N2O浓

度;O2 浓度使用便携式氧 气 仪(ApogeeMO-200)
测定。

1.4 土壤性质的测定

(1)土壤基本理化性质的测定。参照土壤农化

分析[22],土 壤 pH 值 测 定 采 用 电 极 法(水∶土=
1∶1);土壤有机碳采用重铬酸钾容量法;全氮采用硫

酸消煮—凯氏定氮法;土壤NO-
3-N采用KCl浸提—

流动注射分析仪(AutoAnalyzer3-AA3)测定。
(2)土壤样品采集和测定。分别在培养前和结

束后采集土壤样品,将土样过2mm筛后,测定土壤

含水量、铵态氮、硝态氮。
(3)土壤硝态氮和铵态氮动态监测。分别在培

养前和培养后的第24,48,96,144,336,480h采集

13g土壤样品,于1周内测定其硝态氮和铵态氮的

含量。

1.5 数据计算和处理

(1)N2O气体排放速率的计算公式为:

  F=
M×V
Vm

×
ci+1-ci

ti+1-ti
×
1
m×

273
273+T

(1)

式中:F 为N2O〔μg/(kg·h)〕;M 为N2O中N的摩

尔质量(g/mol);V 为培养瓶的顶空体积(L);Vm 为

气体的摩尔体积(22.4L/mol);ci 为第i次N2O的

浓度(μL/L);ti 为第i次的采样时间(h);m 为干土

重(g);T 为培养箱内平均气温(℃)。
(2)O2 消耗速率的计算公式为:

  F=
M×V
Vm

×
ci+1-ci

ti+1-ti
×
273
273+T

(2)

式中:F 为氧气的消耗速率(mmol/d);V 为培养瓶

的顶 空 体 积(L);M 为 N2O 中 N 的 摩 尔 质 量

(g/mol);Vm 为气体的摩尔体积(22.4L/mol);ci

为第i 次 O2(%)的浓度;ti 为第i 次的采样时间

(h);T 为培养箱内平均气温(℃)。
(3)累积排放量/消耗量的计算公式为:

  CCE=F1t1+∑
n

i=1

Fi+1+Fi

2 Δti (3)

式中:CCE为N2O的累积排放量(μg/kg)或者氧气

的累积消耗量(mmol);F1 为第1次测定时的 N2O
或者O2 排放速率;t1 指从开始培养到第一次测定的

间隔时间;Fi 是第i次测定时的N2O或者O2 排放

速率;Δti 表示第i+1次测量到第i次测量的间隔

时间。
(4)N2O累积排放动力学方程。N2O累积排放

动力学方程是伪一级和伪二级动力学模型以及双库
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指数模型[18,20]的变形运用。将伪一级、伪二级动力

学方程和双库模型结合,组合成新的混合动力学

方程。
伪一级动力学方程为:

qt=q1×〔1-e(-k1×t)〕 (4)
式中:qt 为经过t(h)时间后土壤 N2O累积排放量,
伪一级动力学方程中;q1 为 N2O排放势(μg/kg);

k1 为N2O排放速率(h-1)。
伪二级动力学方程为:

qt=t/(t/q2+1/k2×q22) (5)
式中:q2 分别为N2O排放势(μg/kg);k2 为N2O排

放速率〔μg/(kg·h)〕。
混合动力学方程为:

 qt=q3×〔1-e(-k3×t))+t/(t/q4+1/k4×q24〕 (6)
式中:q3,q4 分别为反硝化作用和硝化作用排放势

(μg/kg);k3,k4 分别为反硝化作用排放速率(h-1)
和硝化作用排放速率〔μg/(kg·h)〕。

1.6 统计分析

采用Excel2019进 行 平 均 值 及 标 准 差 计 算,

SPSS26进行单因素方差分析和 LSD 多重比较,

Oringin2021进行绘图。

2 结果与分析

2.1 水分对N2O排放速率的影响

所有水分处理的N2O排放速率均表现为前期波

动较大,后期趋于稳定(图1)。其中,淹水情况下在

24h时出现排放峰,48h后趋于稳定,排放脉冲持续

时间48h。其余水分处理,分别在24和72h出现排

放峰(第一次峰值显著高于第二次峰值),96h时后

趋于稳定,排放脉冲持续时间96h。所有处理96h
后的排放速率差异不显著。所有处理培养24h的

N2O排放峰值差异显著,且随着土壤含水量升高而

提高(图1)。N2O排放速率峰值,淹水处理与其他处

理差异显著,淹水处理〔3.46μg/(kg·h)〕是其他处

理的54.5~178.9倍。其他处理间也差异显著,但

100%WHC〔0.0636μg/(kg·h)〕仅分别为40%
WHC〔0.0194μg/(kg·h)〕,60%WHC〔0.0271

μg/(kg·h)〕,80%WHC〔0.0486μg/(kg·h)〕的

1.3,2.3和3.3倍。培养72h的N2O排放峰值,不同

水分条件下同样差异显著,且随着土壤含水量升高而

提高(图1)。N2O排放速率峰值,100%WHC处理

〔0.024μg/(kg·h)〕分 别 是40%WHC〔0.0048

μg/(kg·h)〕,60%WHC〔0.0097μg/(kg·h)〕,

80%WHC〔0.01μg/(kg·h)〕的5.0,2.5和2.4倍。

注:WHC为土地壤田间持水量。下同。

图1 不同土壤含水量下N2O排放速率的动态变化

Fig.1 ChangeofN2Oemissionratewith
timeunderdifferentsoilmoisture

2.2 水分对N2O累积排放量的影响

2.2.1 不同水分条件下 N2O累积排放量的动态变

化 整个培养期间,所有水分处理的土壤N2O累积排

放量均随着培养时间的延长而增加(图2)。淹水处理

在0~48h的N2O累积排放量为快速上升期,48h后

趋于稳定;而其他处理0~96h急剧上升,96h后趋于

稳定。培养结束时,淹水处理(44.6μg/kg)的土壤

N2O累积排放量分别是40%WHC(0.70μg/kg),

60%WHC(1.50μg/kg),80%WHC(2.20μg/kg),

100%WHC(4.30μg/kg)的 67.1,29.2,20.8 和

10.4倍。

图2 不同土壤含水量下N2O累积排放量的动态变化

Fig.2 ChangeofN2Ocumulativeemissionwith
timeunderdifferentsoilmoisture

2.2.2 N2O累积排放量的动力学方程模拟 除淹水

条件下,伪二级动力学方程的决定系数(R2)为0.878
以外,其余均在0.92以上,说明伪一级动力学方程、
伪二级动力学方程和混合动力学方程均可以较好地

模拟不同水分下土壤 N2O的累积排放过程(表1)。
相比较而言,混合动力学方程的决定系数更高,对于
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累积排放过程的模拟更好。伪一级动力学方程中

N2O气体排放势q1 随着土壤水分的增加逐渐升高,
其中淹水条件下的q1(47.27μg/kg)显著高于其他

水分处理(0.86~6.08μg/kg),是其他处理的7.8~
55.0 倍。淹 水 条 件 下 的 N2O 气 体 排 放 速 率 k1
(0.038h)显著高于其他水分处理(0.006~0.007/h),是
其他处理的5.4~6.3倍。伪二级动力学方程中,

N2O气体排放势q2 随着土壤水分的增加逐渐升高,
其中淹水条件下的q2(51.59μg/kg)显著高于其他

水分 处 理 (1.13~9.46μg/kg),是 其 他 处 理 的

5.5~45.7倍。N2O 气体排放速率k2,淹水条件下

〔0.01μg/(kg·h)〕与60%WHC〔0.02μg/(kg·h)〕,

80%WHC〔0.02μg/(kg·h)〕和100%WHC〔0.01

μg/(kg·h)〕无显著差异,但均显著低于40%WHC

〔0.06μg/(kg·h)〕。混合动力学方程中,N2O气体排

放势q3 和排放速率k3 与伪一级动力学方程中的变化

趋势基本一致。随着土壤水分的提高q3 逐渐升高,其
中淹水条件和100%WHC处理下的q3(43.80μg/kg)
显著高于其他水分处理(5.60~28.80μg/kg)。淹水条

件下的k3(0.038/h)显著高于其他水分处理(0.0001~
0.0003/h),是其他处理的126.7~380倍。N2O气体

排放势q4,淹水条件(0.00009μg/kg)低于其他水分

处理(0.6~2.2μg/kg);其他水分处理中,随水分含

量提 高 q4 逐 渐 提 高。N2O 气 体 排 放 速 率 k4,

60%WHC〔0.009μg/(kg·h)〕,80% WHC〔0.019

μg/(kg·h)〕和100%WHC〔0.014μg/(kg·h)〕无显

著差异,但均低于40%WHC〔0.025μg/(kg·h)〕,并
且均大于淹水条件〔0.008μg/(kg·h)〕。

表1 不同土壤水分处理条件下N2O气体累积排放量的动力学方程

Table1 DynamicequationsofcumulativeN2Oemissionsunderdifferentsoilmoisturetreatments

方程名称 方程形式   参数
土壤水分处理

40%WHC 60%WHC 80%WHC 100%WHC 淹水

q1 0.86c 2.10bc 2.34bc 6.08b 47.27a

伪一级 qt=q1×〔1-e(-k1×t)〕 k1 0.007b 0.007b 0.007b 0.006b 0.038a

R2 0.977 0.981 0.964 0.970 0.922

q2 1.13c 2.78bc 3.11bc 9.46b 51.59a

伪二级 qt=t/(t/q2+1/k×q22) k2 0.006a 0.002b 0.002b 0.001b 0.001b

R2 0.986 0.990 0.976 0.978 0.878

q3 5.6c 6.2c 10.4c 28.8b 43.8a

q4 0.6ab 1.6ab 1.4ab 2.2a 0.00009b

混合方程
qt=q3×〔1-e(-k3×t)〕+

t/(t/q4+1/k4×q24)
k3 0.0002bc 0.0003b 0.0002bc 0.0001c 0.038a

k4 0.025a 0.009ab 0.019ab 0.014ab 0.008b

R2 0.992 0.995 0.985 0.984 0.924

  注:决定系数(R2)显著水平临界值:R20.05=0.2193,R20.01=0.3448,R20.001=0.5018,n=18。伪一级动力学方程中,q1 为 N2O排放势

(μg/kg);k1 为N2O排放速率(h);q2 分别为N2O排放势(μg/kg);k2 为N2O排放速率〔μg/(kg·h)〕;q3,q4 分别为反硝化作用和硝化作用

N2O排放势(μg/kg);k3,k4 分别为反硝化作用的N2O排放速率(h)和硝化作用的N2O排放速率〔μg/(kg·h)〕。同行不同小写字母表示不同水

分处理之间达5%显著水平。下同。

2.3 水分对氧气消耗量的影响

所有处理的O2 消耗量均随着培养的时间的延长

而增加,但不同处理的O2 消耗量存在显著差异。不

同土壤含水量下 O2 累积消耗量的动态变化见图3。
培养结束时的O2 累积消耗量,淹水处理(1.32mmol)
最低,显著低于其他水分处理;其他水分处理中,随着

水分含量的提高O2 累积消耗量逐渐提高,其中,40%
WHC(1.92mmol)显著低于60%WHC(2.46mmol),
显著 低 于80% WHC(2.86 mmol)和 100% WHC
(2.98mmol)。线性方程拟合的结果表明,其拟合斜率

表现为:100%WHC>80%WHC>60%WHC>40%
WHC>淹水。

图3 不同土壤含水量下O2 累积消耗量的动态变化

Fig.3 ChangeofcumulativeO2consumptionwith
timeunderdifferentsoilmoisture
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2.4 水分对土壤无机氮的影响

由图4可以看出,土壤硝态氮含量,淹水处理在

0~48h迅速降低,后趋于稳定;其他水分处理(40%
WHC,60%WHC,80%WHC,100%WHC)随着培养

时间的延长逐渐升高。培养结束时,淹水处理(2.48
mg/kg)最低,显著低于其他水分处理;其他水分处理

中,100% WHC(15.28 mg/kg)最 高,60% WHC
(12.03mg/kg)和80%WHC(12.33mg/kg)居中,

40%WHC(8.23mg/kg)最低,随着土壤含水量提高

土壤硝态氮含量增加。
随培养时间的延长,所有处理土壤铵态氮含量均

逐渐升高。除淹水处理外,其余处理在24h都出现

了铵态氮的累积峰。培养结束时,淹水处理(3.32
mg/kg)和40%WHC(3.34mg/kg)最低,60%WHC
(3.96mg/kg)居中,100%WHC(5.40mg/kg)和80%
WHC(5.10mg/kg)最高。

图4 不同土壤含水量下土壤硝态氮和铵态氮的动态变化

Fig.4 Changesofsoilnitratenitrogenandammoniumnitrogenwithtimeunderdifferentsoilmoisture

3 讨 论

很多研究[23-25]表明,土壤水分含量对 N2O气体

排放具有非常大的影响,随着土壤水分含量的提高,
土壤N2O排放量显著增加。Liu等[26]利用室内培养

试验结果表明,WFPS(充水空隙饱和度)从50%或

60%提高至70%,土壤N2O排放量增加了49.8%~
72.1%。本研究同样表明土壤水分含量越高N2O排

放量越大,并且淹水处理的 N2O累积排放量显著高

于其他处理(图2)。有研究[27]表明,降雨导致的N2O
大量排放可以占到全年排放量的73%[4]。关中地区

位于陕西中部,年降雨量500~800mm,主要集中在

6—9月(约占全年的60%),多为短时暴雨。近60a
来,关中地区极端降雨频率和强度均呈增加趋势[28]。
降雨导致的土壤水分剧烈变化对于旱地土壤N2O排

放的影响值得进一步关注。
硝化作用和反硝化作用是土壤产生N2O的两个

主要过程,硝化作用主要在好氧条件下发生,而反硝

化作用需要在厌氧条件下进行[29]。有研究[11]指出,
在不同水分处理下,初期(第0—5d)会出现 N2O排

放速率的峰值,并且含水量越高其排放速率越大。本

研究中,所有处理的N2O排放速率均在培养24h达

到峰值。土壤硝态氮和铵态氮分别是反硝化和硝化

作用的底物,对于淹水处理来说,土壤硝态氮含量在

前48h内快速下降(图4),表明反硝化作用的快速发

生。对于其他4个处理来说,在培养开始的48h内,
土壤硝态氮并没有下降,反而略有提高,可能是因为

这4个处理水分含量相对较低,土壤孔隙并未被水分

完全充满,部分区域还处于好氧状况,土壤中好氧微

生物的矿化和硝化作用相对较强,生成的硝态氮足以

抵消甚至超过反硝化作用的消耗,淹水处理的O2 累

积消耗量显著低于其他处理(图3)足以证明这点。
当土壤含水量从40%WHC提高到100%WHC时,
土壤硝态氮含量和O2 累积消耗量也随之升高,主要

是因为土壤微生物均有其适宜的水分含量范围,40%
WHC处理的含水量过低,不利于土壤微生物的生存

和繁殖,随着含水量提高,土壤微生物的活性逐渐提

高,其矿化和硝化作用也逐渐增强,故 O2 累积消耗

量也越来越大,土壤硝态氮和铵态氮含量与O2 消耗

量呈显著正相关(表2)也表明这点。本研究中,除淹

水处理外,40%WHC,60%WHC,80%WHC,100%
WHC处理在72h均出现了一个较低的N2O排放速

率峰(图1),可能是随着培养时间延长,通过土壤硝

化作用产生的N2O排放开始逐渐增加。除淹水处理

外,其他4个处理硝态氮呈现逐渐升高的趋势(图4)
证明了硝化作用的持续发生。
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表2 N2O累积排放量与无机氮变化量及动力学方程参数的相关性

Table2 CorrelationbetweencumulativeN2Oemissions,changesofinorganicNandparametersofdynamicequations

指 标   N2O累积
排放量

O2 累积
消耗量 NO-3-N NH+4-N q1 q2 q3 q4 k1 k2 k3 k4

N2O累积排放量 1
O2 累积消耗量 -0.765** 1
NO-3-N -0.824** 0.956** 1
NH+4-N -0.412  0.821** 0.728** 1
q1  0.996** -0.748** -0.800** -0.364 1
q2  0.984** -0.719** -0.763** -0.306  0.996** 1
q3  0.845** -0.427 -0.458 0.014  0.871** 0.895** 1
q4 -0.458  0.657** 0.668** 0.385 -0.483 -0.493 0.243 1
k1  0.970** -0.769** -0.828** -0.510  0.950** 0.924** 0.770**-0.333 1
k2 -0.389 -0.148 -0.012 -0.464 -0.411 -0.436 -0.531* -0.038 -0.251 1
k3  0.996** -0.798** -0.858** -0.455  0.989** 0.974** 0.815**-0.500  0.969** -0.363 1
k4 -0.389 -0.082 -0.124 -0.060 -0.354 -0.326 -0.312 -0.415 -0.458  0.382 -0.365 1

  注:*表示显著水平为0.05;**表示显著水平为0.01。

  本研究利用不同类型的动力学方程模拟了不同

水分下土壤 N2O的累积排放过程。结果表明,无论

是哪种动力学方程,模拟方程的决定系数均在0.878
~0.995之间(表1),表明这些动力学方程均可以较

好地模拟不同水分下土壤N2O的累积排放量。淹水

条件下,伪一级动力学方程模拟效果略优于伪二级动

力学方程;但其他水分处理,伪二级动力学方程的模

拟效果略优于伪一级动力学方程;对于混合动力学方

程来说,不管是淹水条件还是其他水分条件,其模拟

效果均优于伪一级和伪二级动力学方程(表1)。很多

研究[7,30-31]表明,土壤中N2O气体排放主要来源于硝

化过程和反硝化过程,且这两个过程可同时起作用。
本研究中,随着土壤水分含量提高,q3 逐渐从5.6

μg/kg(40%WHC)提高至28.8μg/kg(100%WHC),
当进入淹水条件下达到43.8μg/kg(表1);淹水条件

下的k3(0.038/h)显著高于其他未淹水处理(表1),相
关分析结果,k3 与O2 消耗量和硝态氮含量的变化值

极显著负相关(表2),说明 O2 消耗量越小和硝态氮

含量下降越多其产生 N2O速率越高,这符合目前对

土壤反硝化过程的认知,随着土壤水分含量升高,土
壤的还原状况逐渐增强,土壤的反硝化作用不断提

高,不同水分条件下 O2 累积消耗量的差异(图3)也
可以证明这点。随着土壤水分含量提高,q4 逐渐从

0.6μg/kg(40% WHC)提 高 至 2.2μg/kg(100%
WHC),而淹水条件下仅为0.00009μg/kg(表1),相
关分析进一步表明,q4 与 O2 消耗量、硝态氮和铵态

氮含量的变化值极显著正相关(表2),说明随着 O2
消耗量的增加,土壤硝化作用增强,通过矿化作用形

成的铵态氮和硝态氮含量也会提高,这与目前对土壤

硝化过程的认识相一致,不同水分条件下 O2 累积消

耗量的差异(图3)以及土壤硝态氮含量的变化(图4)
也证明这点。利用混合动力学方程分别计算了24h
和480h时反硝化和硝化过程N2O排放量和比例,不
管是反硝化过程还是硝化过程,随着培养时间的延

长,N2O的产生和排放量均在不断增加(图5)。淹水

条件下主要是通过反硝化过程产生和排放N2O,硝化

过程所占比例微乎其微,Zhu等[32]通过36h的培养试

验发现,50%WHC条件下,O2 浓度为0时,N2O全

部由反硝化过程产生,本研究淹水条件下的结果与其

一致。本研究中,土壤处于未淹水条件(40WHC~
100%WHC)下,24h反硝化过程的 N2O所占比例

9.3%~13.2%,硝化过程的N2O所占比例为86.8%~
90.7%。Kool等[33]通过28h培养试验发现,50%
WFPS~90%WFPS水分条件下,反硝化过程的N2O
所占比例在7.9%~20.0%,硝化过程的N2O所占比

例在80.0%~92.1%。本研究未淹水条件下的结果也

与其基本一致。480h培养完成时,反硝化过程的

N2O所占比例为37.8%~47.5%,硝化过程的 N2O
所占比例为52.5%~62.2%;整个培养过程中,反硝

化过程的N2O所占比例在不断升高。综上可见,对
于伪一级和伪二级动力学方程来说,其反映的是N2O
总排放量,无法有效区分硝化过程和反硝化过程的

N2O排放。混合动力学方程将双库模型和动力学方

程相结合,用一级动力学方程来反映反硝化过程的

N2O排放,用二级动力学方程来反映硝化过程的

N2O排放,可以有效区分硝化过程和反硝化过程的

N2O排放并更好地模拟土壤 N2O的排放过程,这为

研究土壤N2O产生和排放途径提供了一种新的思路
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和方法。本研究采用室内培养方法结合动力学方程

模拟方法研究了土壤中硝化过程和反硝化过程对

N2O产生和排放的贡献,其结果还有待进一步通过同

位素示踪或者其他方法验证,此外对于田间 N2O排

放是否能够采用此混合动力学方程方法,后续也需开

展原位田间试验加以验证。

图5 24h(a)和480h时(b)反硝化和硝化过程的N2O排放量和比例

Fig.5 N2Oemissionandproportionbydenitrificationandnitrificationprocessat24h(a),480h(b)

4 结 论

所有处理的土壤N2O累积排放量均随着培养时

间的延长而增加。土壤水分含量越高N2O排放量越

大,并且淹水处理的 N2O累积排放量显著高于其他

处理。所有处理的 N2O排放速率均在培养24h达

到峰值。用混合动力学方程较好模拟培养过程中土

壤N2O的累积排放量,并且可以区分反硝化和硝化

过程的N2O所占比例,淹水条件下N2O主要由反硝

化过程产生,而40%WHC~100%WHC条件下主要

由硝化过程产生。
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