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摘　 要　 对渤海中部蓬莱 １９⁃３ 溢油污染区域某溢油钻井平台附近海域的表层沉积物中的重金属、石油烃含

量进行了分析，阐述了石油生物修复过程中沉积物中重金属浓度随着石油降解的变化规律，探讨了二者的相

关性．结果表明，随着石油的降解，重金属 Ｃｒ、Ｃｕ、Ｎｉ、Ａｓ 和 Ｃｄ 的浓度呈现出一种先上升后下降的趋势，并且浓

度变化幅度较大．前期沉积物中重金属浓度的升高可能与石油降解有一定的相关性，后期重金属浓度降低可

能是微生物、植物的作用、沉积物的再悬浮作用或重金属的纵向迁移导致的．Ｐｂ 则随着修复的进行表现为浓

度的持续减小，且变化幅度较平稳，这可能与活性 Ｐｂ 与沉水植物根系的作用以及沉积物 ｐＨ 和有机质含量减

少有关．修复后除 Ａｓ（８．２％）外，沉积物中的 Ｃｒ、Ｃｕ、Ｎｉ、Ｐｂ 和 Ｃｄ 浓度的降低幅度为 ４８．５％—６９．６％，表明石油

降解菌对沉积物中的重金属也有良好的修复效果．本研究将为石油污染土壤或沉积物中的重金属与石油烃复

合污染的生物修复提供一定的理论基础．
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　 １ 期 李沅蔚等：渤海表面沉积物中石油⁃重金属复合污染的生物修复 １８７　　
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ｂｉｏｒｅｍｅｄｉａｔｉｏｎ．

近几十年来，对渤海的大规模石油开发和高强度人为干扰综合作用已经导致渤海生态系统出现了

一定程度的退化，而重金属污染则是该区生态系统退化的一个重要驱动因素．渤海作为重要的海上运输

通道，各类船舶碰撞事故时有发生，并且由于石油平台众多，大量输油管道分布在海底，使得该海域成为

溢油污染高发区［１］ ．研究表明，渤海总石油烃（ＴＰＨ）含量介于 １５．２×１０－６—６５．３×１０－６，平均值为 ３０．１×
１０－６； 其中渤海湾含量最高，辽东湾次之，莱州湾的含量最小［２－３］ ．其特殊的近封闭地理环境导致渤海的

自净能力相对较差，绝大部分溢油滞留在海洋及周边海岸带中．其会对周边海底植物、浮游生物以及各

种海洋动物产生毒害，最终通过食物链作用于人体，对人体健康造成危害［４］ ．重金属是指比重大于

４．５ ｇ·ｃｍ－３的一类金属元素，主要包括 Ｃｕ、Ｐｂ、Ｃｒ、Ｃｄ、Ａｇ、Ｚｎ、Ｎｉ 等地球化学元素［５］ ．重金属污染具有以

下几个特征：来源广、难降解、在沉积物或土壤中潜伏时间长难以被发现，并且脂溶性强，可以随生物链

层层累积，最终危害人类健康［６］ ．近年来，通过对渤海重金属污染进行观测和生态风险评价，可以发现渤

海各海域以及河口区域均存在不同程度的重金属污染情况．李建军等发现辽东湾存在重金属 Ｐｂ 严重超

标［７］ ．彭士涛等对渤海湾进行生态风险评价，得出轻微生态危害的结论，并且 Ｃｄ 为主要污染物［８］ ．张玉

凤等通过研究发现锦州湾区域处于高潜在风险等级，其沉积物中 Ｚｎ、Ａｓ、Ｃｒ、Ｐｂ 等重金属达到了极重的

污染程度［９］ ．
土壤重金属修复主要包括物理修复、化学修复以及生物修复，其中生物修复以其成本低、环境友好、

操作简单、修复效果好等特点备受关注．生物修复分为植物修复和微生物修复．已有许多国内外的研究

结果表明，微生物不能降解和破坏重金属，但可通过作用改变其化学或物理特性从而影响金属在环境中

的迁移与转化［１０⁃１２］ ．目前关于微生物修复的研究方向大部分以微生物吸附氧化还原重金属和微生物矿

化固结重金属离子为主，后者主要是在过程中微生物释放出有机质，有机质与重金属结合将离子态的重

金属转变为有机矿物［１３］ ．此外，微生物可以通过和植物的联合修复提高重金属修复效率［１４］ ．一方面微生

物可以通过对重金属产生表面吸附、胞内累计以及生物转化等过程增加重金属的生物有效性，另一方面

微生物可以通过在植物根部释放分泌物如有机酸生长素等，来增强植物对重金属的抗性，优化根际环

境，从而达到促进植物对重金属的吸收和转运的目的，提高重金属修复效率［１５⁃１６］ ．渤海生态环境脆弱，而
我国海洋生态修复起步较晚，目前关于渤海的生态环境修复主要包括：生物资源修复、海岸修复、滨海湿

地修复、海藻场修复以及海岛修复［１７］ ．对于渤海石油、重金属污染生态修复的研究主要侧重于研究石油

降解微生物的作用机理和高效菌株的筛选，而关于渤海石油原位修复的研究报道较少．
２０１１ 年 ６ 月蓬莱 １９⁃３ 油田 Ｂ 平台、Ｃ 平台先后发生地质性溢油事故，造成大量原油和油基泥浆入

海，溢油事故对渤海海洋生态环境造成严重污染．目前，随着溢油事故渔业损失赔偿和补偿资金的到位，
海洋生态修复工作逐步开展．２０１５ 年 ８ 月，我们对渤海中部油气生产区某钻井平台周围海域沉积物石油

烃污染物开展了现场微生物修复项目．基于渤海中部公共海域沉积物现场微生物修复项目研究过程中

石油烃修复效果评估研究，本文对修复区域表层沉积物的重金属污染物进行了分析，分析了该生物修复

工程对重金属污染物的作用规律，进而探讨了重金属生物修复的可行性，为海洋污染物的生物修复提供

一定的理论和科学数据．

１　 材料与方法（Ｍａｔｅｒｉａｌｓ ａｎｄ ｍｅｔｈｏｄｓ）

１．１　 样品采集

表层沉积物样品的采集使用箱式取样器分别于 ２０１５ 年 ８ 月（修复前）、２０１５ 年 １２ 月（修复后初次

评估）和 ２０１６ 年 ８ 月（修复后二次评估）采集获得．采样点站位如图 １ 所示，其中 ＢＨ２１ 为非油气采集

区，ＰＬ２、ＰＬ７、ＰＬ８ 和 ＰＬ１７ 为石油平台外围的点，ＰＬ４、ＰＬ５ 和 ＰＬ６ 为临近石油平台采集点．样品采集后，
将其放入－２０ ℃的冰柜中冷冻保存，送回实验室进行分析．



hjh
x.r

cee
s.a

c.c
n

１８８　　 环　 　 境　 　 化　 　 学 ３８ 卷

图 １　 研究区域与采样站位

Ｆｉｇ．１　 Ｓｔｕｄｙ ａｒｅａ ａｎｄ ｌｏｃａｔｉｏｎｓ ｏｆ ｓａｍｐｌｉｎｇ ｓｉｔｅｓ ｉｎ Ｂｏｈａｉ

１．２　 样品处理与分析

（１）沉积物重金属总量测定

将样品风干后研磨至 １００ 目，称取约 ０．１００ ｇ 于聚四氟乙烯消解罐中，并加入 ５ ｍＬ 氢氟酸，２ ｍＬ 硝

酸，１ ｍＬ 高氯酸，然后放入高压罐中，并置于 １８０ ℃的密闭环境中高温消解约 １２ ｈ．随后取出消解罐，放
在电热板上加热到 １４０—１５０ ℃，待白烟冒尽样品成牙膏状即可．再加入 ２ ｍＬ 硝酸，２ ｍＬ 去离子水回溶，
并在 １５０ ℃密闭环境中高温消解约 １２ ｈ．最后转移到容量瓶定容至 ５０ ｍＬ 待测．为了降低实验误差，每
３ 个样品加一个空白样，并且对每个样品做 １ 个平行样．

样品中各重金属的含量用 Ｐｅｒｋｉｎ Ｅｌｍｅｒ（Ｈｏｎｇ Ｋｏｎｇ）Ｌｔｄ．公司的 ＥＬＡＮ ＤＲＣ ＩＩ 型电感耦合等离子体

质谱仪测定．
（２）沉积物石油烃总量测定

使用真空冷冻干燥机将样品冷冻干燥，除去其中杂质，用玛瑙研钵研磨并过 １００ 目筛，最后放入聚

乙烯袋中封存备用．称取适量处理过的样品，包于滤纸筒中，然后放入索氏抽提器中用重蒸二氯甲烷抽

提 ２４ ｈ．旋转蒸发抽提出的溶液，直至溶液体积缩小到 ５ ｍＬ， 再将正己烷作为新溶剂替换原来的溶剂，
并浓缩到 １ ｍＬ．然后将去活性中性氧化铝、去活性中性硅胶和无水硫酸钠按由下至上的顺序加入到 ３０×
１５０ ｍｍ 的层析柱中，厚度分别为 ３、３、１ ｃｍ， 向层析柱滴入上述浓缩液，然后用少许正己烷 ／二氯甲烷和

正己烷溶剂充分淋洗出样品中的有机组分（饱和脂肪烃和芳烃），收集淋洗出的溶液于样品瓶中，并放

入冰箱冷藏．最后使用氮吹仪对淋洗出的溶液进行氮吹，浓缩至 ０．５ ｍＬ， 并以正己烷为溶剂将浓缩液转

移到 １．５ ｍＬ 的色谱瓶中，然后放到氮吹仪上用较弱的 Ｎ２进行二次浓缩，准备检测．先向待测液中加入内

标物，再采用气相色谱 ／质谱仪（ＧＣ⁃ＭＳ）检测分析样品中的石油烃．
ＧＣ⁃ＭＳ 分析：本研究采用美国 Ａｇｉｌｅｎｔ 公司的气相色谱⁃质谱联用仪（ＧＣ 型号：７８９０Ａ； ＭＳ 型号：

５９７５Ｃ）对样品进行分析，此仪器具备自动进样器．
气相色谱条件：色谱柱为 ＤＢ⁃５ＭＳ 石英毛细管色谱柱（３０ ｍ×０．２５ ｍｍ×０．２５ μｍ）．载气为氦气，流速

为 １． ２ ｍＬ·ｍｉｎ－１，不分流进样，进样量 １ μＬ．进样口温度为 ２９０ ℃，连接线温度为 ３００ ℃，柱初始温度为

５０ ℃，保持 ８ ｍｉｎ，然后以 ８ ℃·ｍｉｎ－１的速度升温至 １５０ ℃，接着再保持 ３ ｍｉｎ，并以 ３ ℃·ｍｉｎ－１的速度升温

至 ２９０ ℃，最后保持 ３０ ｍｉｎ．
质谱条件：离子化方式为 ＥＩ，轰击能量为 ７０ ｅＶ，离子源温度为 ２３０ ℃，四极杆温度为 １５０ ℃，质量

扫描范围为 ５０—５５０ ａｍｕ，采用全扫描方式（ＳＣＡＮ） 绘制标准曲线，并采用选择离子扫描方式（ＳＩＭ）进
行样品分析．
１．３　 数据处理

本文所有数据利用 Ｅｘｃｅｌ、ＯｒｉｇｉｎＰｒｏ８．０ 软件进行分析处理．此外，使用软件 ＳＰＳＳ ２２．０ 对表层沉积物

中的重金属含量和石油降解率进行 Ｐｅａｒｓｏｎ 相关性分析．
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２　 结果与讨论（Ｒｅｓｕｌｔｓ ａｎｄ ｄｉｓｃｕｓｓｉｏｎ）

２．１　 表层沉积物的重金属含量分布特征

　 　 因 Ｐｂ、Ｃｒ、Ｎｉ、Ｃｕ、Ｃｄ 和 Ａｓ 等 ６ 种重金属在石油中含量相对较高且生态毒性较大，故本研究选取它

们作为研究对象．表 １ 为渤海中部蓬莱 １９⁃３ 某钻井平台附近的表层沉积物重金属含量变化．根据所得数

据分析，蓬莱 １９⁃３ 溢油事故后，８ 个采样点的重金属含量均不满足国标土壤环境质量标准一级指标要

求．其中，Ｐｂ、Ｃｒ、Ｎｉ、Ｃｕ 和 Ｃｄ 均达到国家土壤二级指标．而 Ａｓ 含量高于二级指标标准，对于渤海海洋生

态环境的危害较大．
修复前后，部分重金属的浓度变化具有比较显著的规律性．由表 １ 中重金属浓度变化可以看出，除

Ｐｂ 以外的其余 ５ 种重金属浓度变化均表现为随着修复工程的进行大约 ７０ ｄ 后重金属浓度呈现上升趋

势； 而修复 ２１０ ｄ 左右时，Ｃｒ、Ｃｕ、Ｎｉ、Ａｓ 和 Ｃｄ 这 ５ 种重金属在沉积物中的含量表现为明显下降．并且可

以看出修复过程中 Ｃｒ、Ｎｉ、Ａｓ 和 Ｃｄ 等 ４ 种重金属含量变化幅度较大，通常呈现出倍数式的上升和下降．
总体来说，在石油修复过程中，沉积物中重金属 Ｃｒ、Ｃｕ、Ｎｉ、Ａｓ 和 Ｃｄ 的浓度呈现出一种先上升后下降的

趋势，并且浓度变化幅度较大，而重金属 Ｐｂ 则随着修复的进行表现为浓度的持续减小，且变化幅度较平

稳．与 １９９４ 年李淑媛［１８］等研究的渤海沉积物环境背景值相对比，研究区域修复前重金属浓度 Ｐｂ、Ｃｕ、
Ｃｄ 的含量均高于其背景值．其中 Ｐｂ 大约是背景值的 ３—５ 倍，Ｃｕ 和 Ｃｒ 为 ２—３ 倍．修复后 ２１０ ｄ，重金属

Ｐｂ、Ｃｒ、Ｃｕ、Ｎｉ、Ｃｒ 的浓度虽仍高于背景值，但均达到国家一级标准．

表 １　 蓬莱 １９⁃３ 表层沉积物重金属含量统计数据

Ｔａｂｌｅ １　 Ｓｔａｔｉｓｔｉｃｓ ｏｆ ｔｈｅ ｓｕｒｆａｃｅ ｓｅｄｉｍｅｎｔｓ ｈｅａｖｙ ｍｅｔａｌ ｃｏｎｔｅｎｔ ｏｆ Ｐｅｎｇｌａｉ１９⁃３

时间
Ｔｉｍｅ

参数
Ｐａｒａｍｅｔｅｒｓ

铅
Ｐｂ

铬
Ｃｒ

铜
Ｃｕ

镍
Ｎｉ

砷
Ａｓ

镉
Ｃｄ

修复前 范围 ／ （ｍｇ·ｋｇ－１） ４２．８—７３．６ ８９．０—１１９．１ ３８．１—６１．９ ４１．８—８６．９ ２０．６—２５．３ ０．２３—０．４４

（２０１５．８） 平均值 ５４．７ ９９．９ ４５．９ ５４．４ ２３．３ ０．３２

标准差 ９．５６ １０．２３ ８．５８ １４．１６ １．８０ ０．０７

变异系数 ／ ％ １７．４８ １０．２４ １８．６９ ２６．０３ ７．７４ ２２．０３

修复后 范围 ／ （ｍｇ·ｋｇ－１） ２９．６—３２．９ ２０６．７—２４５．４ ３６．７—４７．７ １３７．４—１５４ ４２６．５—５１０．５ ０．４０８—０．４８８

初次效果评估 平均值 ３１．４ ２２１．０ ４１．９８ １４５．４ ４６３．２ ０．４４９

（２０１５．１２） 标准差 １．１０ １３．８７ ３．８１ ５．７３ ２７．０５ ０．０３４

变异系数 ／ ％ ３．５ ６．２７ ９．０９ ３．９４ ５．８４ ７．５３

修复后 范围 ／ （ｍｇ·ｋｇ－１） １７．１—２２．２ ３４．４—４５．２ １２．４—１３．７ １４．８—１９．７ １５．２—３２．５ ０．１５８—０．２１３

二次效果评估 平均值 １８．５ ３９．６ １３．５ １６．４ ２１．２ ０．１８

（２０１６．８） 标准差 １．６ ４．０９ １．２５ １．９７ ５．２６ ０．０１９４

变异系数 ／ ％ ８．６６ １０．３３ ９．２６ １２．０７ ２４．８２ １０．８１

环境背景值［１８］ １４．３８ － ２１．８２ － － ０．１１７

国家一级标准［１９］ ３５ ９０ ３５ ４０ １５ ０．２

国家二级标准［１９］ ３５０ ３５０ １００ ６０ ２０ １

２．２　 生物修复前后重金属浓度与石油烃降解率的关系

图 ２（ａ）为修复进行 ７０ ｄ 后沉积物中各种污染物的浓度变化率，图 ２（ｂ）为修复进行 ７０ ｄ 到 ２１０ ｄ
之间的污染物浓度变化率．由于 ７０ ｄ 后的污染物变化率是以初始沉积物中的污染物浓度为基准，因此负

变化率代表沉积物中该污染物浓度有所上升，负值越高上升幅度越大．通过对 ７０ ｄ 以及 ２１０ ｄ 后的石油

烃降解率和各种重金属浓度的变化率进行分析，可以观察到修复进行 ７０ ｄ 后，石油烃降解率是正向的，
这表明过程中石油烃的含量确实在减少，修复有了一定的效果．同时我们观察 Ｎｉ、Ｃｄ、Ｃｒ 等重金属的浓

度变化率，大多数以负值形式出现，这表明在石油降解的同时，这几种重金属不减反增．而在修复进行

７０—２１０ ｄ 的过程中随着对石油烃的降解，重金属的浓度迅速下降，图中表现为浓度变化率由前期的负

值变正．这说明了 Ｎｉ、Ｃｒ、Ｃｄ、Ａｓ 等重金属浓度随石油降解表现出先升高后降低的趋势，我们可以推测沉
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积物中重金属浓度的升高可能与石油降解之间存在一定的关系．

图 ２　 修复 ７０ ｄ（ａ）及 ７０—２１０ ｄ（ｂ）石油降解率和重金属浓度变化率

Ｆｉｇ．２　 Ｏｉｌ ｄｅｇｒａｄａｔｉｏｎ ｒａｔｅ ａｎｄ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｒａｔｅ ｏｆ ｈｅａｖｙ ｍｅｔａｌ ｄｕｒｉｎｇ ｒｅｓｔｏｒａｔｉｏｎ ｏｆ ７０（ａ） ａｎｄ ７０—２１０（ｂ） ｄａｙｓ

表 ２、表 ３ 分别表示 ７０ ｄ 和 ７０—２１０ ｄ 重金属浓度变化与石油烃降解率的相关关系．可以看出降解

进行 ７０ ｄ 左右时，Ｐｂ、Ｃｒ、Ｎｉ 和 Ｃｄ 的浓度与石油烃降解率呈显著正相关．而随着降解过程的进行两者之

间的相关关系逐渐消失，这是由于前期石油中含有一些易降解组分，降解速度快，释放进入沉积物的重

金属浓度高．而后期石油降解速度缓慢，石油中重金属的释放过程减弱，导致了两者相关性的减小．这也

可以证明上述关于重金属浓度与石油烃降解率的假设基本成立．

表 ２　 ７０ ｄ 石油烃降解率与重金属浓度变化率相关性

Ｔａｂｌｅ ２　 Ｃｏｒｒｅｌａｔｉｏｎ ｂｅｔｗｅｅｎ ｈｙｄｒｏｃａｒｂｏｎ ｄｅｇｒａｄａｔｉｏｎ ｒａｔｅ ａｎｄ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｏｆ ｈｅａｖｙ ｍｅｔａｌｓ ｉｎ ｔｈｅ ７０ ｄａｙｓ
Ｐｂ Ｃｒ Ｎｉ Ｃｕ Ａｓ Ｃｄ

Ｐｅａｒｓｏｎ 相关性 ０．８６６∗ ０．８２３∗ ０．９１０∗ ０．７３０ ０．７８２ ０．９８７∗∗

显著性（双尾） ０．０２６ ０．０４４ ０．０１２ ０．１００ ０．０６６ ０．０００

ｎ ６ ６ ６ ６ ６ ６
　 　 ∗．Ｐ＜０．００５，∗∗．Ｐ＜０．００１．

表 ３　 ７０—２１０ ｄ 石油烃降解率与重金属浓度变化率相关性

Ｔａｂｌｅ ３　 Ｃｏｒｒｅｌａｔｉｏｎ ｂｅｔｗｅｅｎ ｈｙｄｒｏｃａｒｂｏｎ ｄｅｇｒａｄａｔｉｏｎ ｒａｔｅ ａｎｄ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｏｆ ｈｅａｖｙ ｍｅｔａｌｓ ｉｎ ｔｈｅ ７０—２１０ ｄａｙｓ
Ｐｂ Ｃｒ Ｎｉ Ｃｕ Ａｓ Ｃｄ

Ｐｅａｒｓｏｎ 相关性 ０．３３６ ０．７８９ ０．６６３ ０．３２３ ０．４４０ ０．７２１

显著性（双尾） ０．５１６ ０．０６２ ０．１５２ ０．５３３ ０．３８３ ０．１０６

ｎ ６ ６ ６ ６ ６ ６
　 　 ∗．Ｐ＜０．００５， ∗∗．Ｐ＜０．００１．

近年来的研究表明，石油是一种组成极其复杂的混合物，其中包括上千种性质不同的化学物质，其
中一部分就是重金属［２０］ ．国外研究结果表明石油中可检测出的微量金属元素高达 ５６ 种，这些重金属可

以随着石油污染进入土壤，土壤石油污染可能会伴生有土壤重金属污染［２１⁃２２］ ．蓬莱 １９⁃３ 溢油事故发生

后，大量的原油进入海洋，这些原油一部分以凝聚态附着在沉积物表面，一部分以溶解油或乳浊液的形

态进入海水．由于石油的相对密度介于 ０．７５—１ 之间，会有一部分上升至海水表面，形成油膜．石油中重

金属的存在形式主要是与有机质形成络合物，随着修复过程中石油烃降解菌的加入，原油中一些有机质

以及轻烃组分含量被降解［２３⁃２４］，这就导致原油中与有机质产生螯合或配合作用的重金属被释放到水体

环境中，然后通过物理沉淀、化学吸附、生物沉积等过程进入沉积物［２５⁃２６］，造成修复一段时间后沉积物中

重金属含量大幅度上升．对于渤海中部某钻井平台溢油事故的处理主要是通过加入微生物进行石油烃

的降解．我们可以适当推测，在降解的过程中，微生物将石油烃降解，解除了有机质和重金属之间的配合

作用，使重金属通过离子迁移或沉降进入沉积物．上述关于重金属浓度和石油烃降解率的讨论也证明沉

积物中的重金属与石油降解之间存在一定的相关性．
２．３　 重金属生态修复效果评估分析

通过对表 １ 中修复前后表层沉积物中重金属含量进行分析，重金属 Ｃｒ、Ｎｉ、Ａｓ 和 Ｃｄ 的含量在较短
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时间内发生了大幅度的变化，特别是 Ｎｉ 和 Ａｓ．例如修复前 Ｎｉ 的浓度范围是 ４１．８—８６．９ ｍｇ·ｋｇ－１，修复

７０ ｄ后沉积物中 Ｎｉ 的浓度变化为 １３７．４—１５４ ｍｇ·ｋｇ－１，大概是修复前的 ２—３ 倍．而重金属 Ａｓ 的变化更

加明显，从修复前的 ２０．６—２５．３ ｍｇ·ｋｇ－１变化为修复后 ７０ ｄ 左右的 ４２６．５—５１０．５ ｍｇ·ｋｇ－１，变化幅度为

２０—２５ 倍左右，修复 ２１０ ｄ 后又降低到 １５．２—３２．５ ｍｇ·ｋｇ－１ ．图 ３ 为不同采样点重金属浓度随时间的变化

图，Ａｓ 是污染较为严重并且毒性极强的一种重金属污染物．数据分析可知，修复后 Ａｓ 浓度总体呈现出

一种先升后降的浓度变化．并且相较于原始污染沉积物中的 Ａｓ 含量，一次修复过后的沉积物的 Ａｓ 含量

大约是其 ２０—２５ 倍，这种程度的浓度变化表明是受到外界因素的干扰，并不是完全由自然因素引起的．
而沉积物中重金属 Ｃｒ、Ｎｉ、Ｃｕ、Ｃｄ 也表现出相似的浓度变化规律，不过变化程度没有 Ａｓ 那么显著，Ｃｒ 浓
度提高两倍左右，Ｎｉ 含量上升两到三倍．

图 ３　 不同采样点重金属浓度随时间变化

Ｆｉｇ．３　 Ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｓａｍｐｌｅ ｓｉｔｅｓ ｏｆ ｈｅａｖｙ ｍｅｔａｌ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｃｈａｎｇｅ ｏｖｅｒ ｔｉｍｅ

沉积物中的重金属浓度在较短时间内出现上下波动是正常的，但若重金属含量上下波动过于巨大，
则基本可以判定引起这种重金属变化的原因应该是由外界环境的变化引起的，而不是完全由自然条件

引起．通过变异系数的计算（表 １），上述几种金属变异系数均为 １０—２０ 左右，变异程度不大，证明修复前

的重金属来源类似．而修复 ７０ ｄ 后，沉积物中重金属的含量显著升高，但变异系数并没有发生显著改变，
维持在 １０—２０ 之间，重金属的来源仍然具有同源性．重金属浓度变化倍数大，这表明不是普通的自然迁

移导致的．推测可能与石油降解过程中原油本身所含重金属的释放有关．
由图 ３ 中可以看出并不是所有的重金属变化都符合这一规律．Ｐｂ 在石油降解过程中就呈现出一直

下降的趋势，并且 Ｐｂ 还是石油中含量较多的金属元素．张密［２７］ 等的研究分析表明沉积物中的总铅与沉
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积物有机质以及水体和沉积物 ｐＨ 呈显著正相关．也就是说沉积物中的有机质含量升高总铅浓度增加，
ｐＨ 升高总铅浓度增加．而石油降解过程中，沉积物中的有机质含量不断减少，根据上述研究结果，沉积

物中总铅含量也应不断降低．并且根据陈雪兰［２８］ 等的研究，石油污染的土壤在石油降解菌的降解过程

中，土壤 ｐＨ 持续下降，结合总铅与沉积物 ｐＨ 的关系，沉积物中的总铅也应表现为下降趋势．这与实际

测得的沉积物中铅浓度的变化过程具有一致性，这就可以适当解释铅与其他重金属不同的浓度变化趋

势．当沉积物和水体的理化性质发生改变时，具有生物活性的铅可以与沉水植物有机质、总氮、总磷以化

学键的形式结合，通过植物根系进入沉水植物体［２９］，从而造成沉积物中的金属铅浓度不断下降，这也可

能是造成铅浓度持续下降的原因之一．
重金属活性态迁移能力较强，沉积物重金属的迁移不仅有横向迁移还有纵向迁移［３０］ ．据赵静［３１］ 等

的研究表明，重金属 Ｐｂ 具有较强的纵向迁移能力，而重金属 Ｃｒ、Ｃｕ 的纵向迁移相对稳定，元素 Ｃｄ 则受

水体沉积物影响比较大．这也可以从侧面解释为什么修复过程中沉积物中铅的含量一直下降，而其他重

金属呈现上升后下降．随着石油降解菌的作用，有机质被降解与之络合的重金属随之释放到沉积物中，
而铅的纵向迁移能力强，这就使得最终表现出铅的浓度持续下降．而其余 ５ 种，则由于短时间内纵向迁

移能力弱，表现为在沉积物中的累积，数值上呈现为先上升后下降．
由图 ２（ａ）、（ｂ）可以看出，修复刚开始，石油烃降解菌主要作用于石油烃，石油烃降解速率快，同时

也活化了石油中的重金属．而随着时间的进行，石油中易被降解的组分降解完全，石油降解速率变缓，部
分石油降解菌作用于重金属，造成重金属浓度的降低．因为采样为表层沉积物，深度大概为 ５ｃｍ，重金属

活化后随时间产生的纵向迁移也是重金属浓度降低的原因之一．此外，由于海洋动力作用，微生物、植物

的干扰，沉积物会产生再悬浮现象，这种现象会使沉积物中的重金属重新进入水体环境中，这也可能是

沉积物中重金属含量降低的原因之一［３２］ ．
但通过分析可以得出不论是浓度一直降低的 Ｐｂ 还是先升高后降低的 Ｃｒ、Ｃｕ、Ｎｉ、Ａｓ、Ｃｄ 等 ５ 种重

金属，其最终含量都低于修复前沉积物中重金属浓度．与修复前相比较，Ｐｂ 的浓度平均降低了 ６５．１％，Ｃｒ
的浓度平均降低了 ５９．７％，Ｎｉ 的浓度平均降低了 ６８．４％，Ｃｕ 的浓度平均降低 ６９．６％，Ａｓ 的浓度平均降低

８．２％，Ｃｄ 的浓度平均降低 ４８．５％．综上所述，我们有理由相信，石油降解菌对于海洋沉积物中重金属的

污染修复具有良好的效果．

３　 结论（Ｃｏｎｃｌｕｓｉｏｎ）

（１）研究表明渤海中部蓬莱 １９⁃３ 某溢油平台附近沉积物中的重金属浓度随着石油的降解呈规律性

的变化．沉积物中重金属 Ｃｒ、Ｃｕ、Ｎｉ、Ａｓ 和 Ｃｄ 的浓度呈现出先上升后下降的趋势，并且浓度变化幅度较

大，而重金属 Ｐｂ 则随着修复的进行表现为浓度的持续减小，且变化幅度较平稳．
（２）随着石油的降解，沉积物中的重金属 Ｎｉ、Ｃｒ、Ｃｄ、Ａｓ 在 ７０ ｄ 时表现为浓度升高，而修复进行到

２１０ ｄ 时表现为浓度降低．前期浓度升高可能与石油降解过程中原油本身所含重金属的释放有关，并且

Ｎｉ、Ｃｒ、Ｃｄ、Ａｓ 短时间纵向迁移能力较弱，会造成重金属的短期累积．而后期浓度降低可能是由于微生

物、植物的作用、沉积物的再悬浮作用以及重金属的纵向迁移．
（３）研究结果表明，Ｐｂ 表现出与其他重金属不同的浓度变化规律，其浓度呈现持续降低．该原因可

能为：一是降解过程中沉积物有机质含量降低以及 ｐＨ 的降低都将导致沉积物中总铅含量下降．其次 Ｐｂ
具有较强的纵向迁移能力使得表层沉积物中的 Ｐｂ 浓度降低．同时 Ｐｂ 可以通过与沉积物中的总氮、总磷

结合，顺着根系进入沉水植物体，造成沉积物中 Ｐｂ 浓度的持续降低．
（４）通过对修复前后沉积物中的重金属浓度进行对比分析，最终得出沉积物中几种重金属浓度均

有大幅度降低，除 Ａｓ（８．２％）外，重金属 Ｃｒ、Ｃｕ、Ｎｉ、Ｐｂ 和 Ｃｄ 的降低幅度为 ４８．５％—６９．６％，这表明石油

降解菌在降解石油烃的过程中，对沉积物中的重金属也有良好的修复效果．
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