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摘　要　氮源是生物过滤塔高效稳定净化甲烷  (CH4) 废气的关键因素，然而关于畜禽养殖废水中铵氮是否可以

作为除 CH4 生物过滤塔氮源以及相应的作用机制尚不明晰。启动并成功运行 2个生物过滤塔 BF_no (对照，无氮

源) 和 BF_A (铵态氮为氮源) ，比较分析了不同停留时间 (EBRT) 下，2个生物过滤塔的 CH4 净化性能，并采用宏

基因组技术解析了铵态氮影响生物过滤塔 CH4 净化性能的微生物学机理。结果表明，生物过滤塔 BF_A的

CH4 去除性能优于生物过滤塔 BF_no，当 EBRT为 44 min时，BF_A的 CH4 去除效率稳定在 80%以上，而生物过

滤塔 BF_no的 CH4 去除效率不足 70%。宏基因组分析结果表明：BF_no和 BF_A具有显著不同的微生物群落结

构，其中硝化螺旋菌门  (Nitrospirae) 是生物过滤塔 BF_A中的特有菌属。生物过滤塔 BF_A中与硝化过程相关的

amoA 和 hao 基因，以及与 CH4 氧化相关的 fae、mtdA 和 fmdA 基因相对丰度均显著高于 BF_no (P≤0.05) ，证明以

铵态氮为氮源的生物过滤塔 BF_A中不仅具有较高的硝化能力，还具有较高的 CH4 氧化能力。本研究结果可为

生物过滤法净化畜禽养殖含 CH4 废气和液态养殖粪污的综合利用提供参考。
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大气中温室气体浓度持续升高是导致全球气候变暖的主要原因 [1]。甲烷 (CH4) 作为第二重要的

温室气体，其全球变暖潜力是二氧化碳 (CO2) 的 28~34倍 [2]。畜禽养殖业是大气中 CH4 重要的人为

排放源，约占全球人为 CH4 排放量的 28%~35%[3]，因此，控制畜禽养殖业 CH4 排放对于削减人为

源温室气体排放至关重要。畜禽养殖业排放的 CH4 约 11%来自粪尿存储过程微生物的厌氧发酵 [4]。

近些年，畜禽粪尿由敞开式存储转变为密闭式存储成为主流趋势 [5]，这使得采取工程措施对粪尿存

储产生的含 CH4 废气进行控制成为可能。与沼气池不同，粪尿存储过程的厌氧发酵活动水平一般

不高，这导致粪尿存储排放的含 CH4 废气浓度一般不会超过 5%，不具备能源化利用价值，也不宜

采用建设和运行成本均较高的吸附法或催化燃烧法进行处理[6]。

生物过滤废气净化技术具有建设成本低、运行维护简单等优点，适合于处理养殖场排放的低
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浓度、大气量含 CH4 废气 [7]。生物过滤净化 CH4 过程是在一定的人工控制条件下，利用甲烷氧化菌

将 CH4 转化为 CO2 和水的微生物学过程 [8]。上述人工控制条件主要包括营养物质 [9]、CH4/O2
[10]、

pH[11]、温度 [12]、水分 [13]、空床停留时间 [14] 等，这其中以氮源为代表的营养物质供给对生物过滤塔

CH4 净化效率的影响最为关键。只有持续的氮源供应才能保证生物过滤塔高效稳定的 CH4 净化性

能。因此，生物过滤法常采用堆肥作为滤料，堆肥中养分的缓慢释放可供给甲烷氧化菌所需的含

氮营养物质。然而，当堆肥中营养物质耗尽后，生物过滤塔的 CH4 氧化速率则会降低或者停止，

需频繁更换滤料来维持运行 [15]。为避免上述滤料更换问题，目前常采用在滤料上循环喷淋营养液

的形式来补充生物过滤塔中甲烷氧化菌所需的氮源等营养物质，但这会增大技术的运行成本 [16]，

因此，寻求一种价格低廉、来源广泛的液态氮源对于加快生物法净化 CH4 废气技术的应用显得尤

为重要。

畜禽养殖场液态粪污一般含有高浓度的铵态氮 [17]。这类废水是否可作为除 CH4 生物过滤塔的

营养物质，目前尚未给出清晰答案。一般而言，硝态氮被认为是最适宜甲烷氧化菌生长代谢的营

养物质。如以硝态氮为主要氮源的硝酸盐无机培养基 (NMS培养基) 就被广泛用于甲烷氧化纯菌的

培养 [18]。NIKIEMA等 [19] 以硝态氮作为生物过滤法净化 CH4 废气的氮源，使得 CH4 的去除负荷高达

36 g·m−3·h−1。相对而言，铵态氮常被认为其对甲烷氧化菌具有抑制作用，其原因主要有：一是氨单

加氧酶 (AMO) 和甲烷单加氧酶 (pMMO) 从进化亲缘关系上属于同一类含铜的单加氧酶，铵态氮会

与 CH4 竞争 pMMO上的活性位点，进而抑制 CH4 氧化过程；二是铵氮转化过程中会积累一定浓度

的 NH2OH和 NO2
−，这 2种物质对微生物具有毒性作用，会长期抑制甲烷氧化菌的生长代谢 [20]。如

HUBER等 [21] 发现高浓的铵态氮会抑制甲烷氧化纯菌的活性，从而降低生物过滤床的 CH4 净化效

率。但是，NYERGES等 [22] 研究表明，甲烷氧化菌 Methylomicrobium album 在铵态氮较高的环境中

具有高于其他甲烷养化菌的竞争优势，推测某些甲烷氧化菌可与其他转化氨的微生物组成一个共

生群落，进而维持微型生态系统的平衡。该研究结果为含高浓度铵态氮的液态粪污作为生物过滤

法净化 CH4 废气的氮源提供了可能。为探明铵态氮作为氮源对生物过滤塔 CH4 净化过程的影响，

还应对该过程涉及到的微生物学机理进行深入研究。

本研究以不加氮源生物过滤塔为对照，开展铵态氮对生物过滤塔 CH4 净化性能的影响，并借

助宏基因组学分析技术，从物种分类学组成、系统代谢功能方面，解析铵态氮对生物过滤塔净化

CH4 过程微生物群落结构和功能的影响机制，以期为生物过滤法净化畜禽养殖含 CH4 废气和液态

养殖粪污的综合利用提供参考。

 1    材料与方法

 1.1    生物过滤实验装置及工艺流程

本研究共运行 2个生物过滤塔，分别命名为 BF_A和 BF_no (图 1) ，其中生物过滤塔 BF_A供

给铵态氮氮源，其营养液成分为 MgSO4·7H2O 1.00 g；NH4Cl 0.53 g；Na2HPO4·12H2O 0.72 g；KH2PO4

0.27 g；CaCl2·6H2O 0.20 g；EDTA 铁氨  5 mg；蒸馏水 1 L[23]。对照生物过滤塔 BF_no不供给氮源，

其他营养液成分同生物过滤塔 BF_A。2个生物过滤塔均采用有机玻璃制成，分为上、下 2层，每

层高 40 cm，内径为 10 cm，壁厚 0.5 cm。生物过滤塔滤料由垃圾填埋场覆土与活性炭  (2~5 mm) 按
3∶1混合制成，每层滤料高 30 cm，总体积为 4.71 L。在生物过滤塔的底部和顶部各设置 1个气体采

样口，采用医用注射器采集气体样品并打入气相色谱仪分析 CH4 浓度。实验用气为模拟养殖场含

CH4 废气，由钢瓶气减压后与压缩空气混合而成，废气由生物过滤塔底部进入生物过滤塔，经填

料层被微生物净化后，由生物过滤塔顶部出气口排出。研究期间，生物过滤塔的运行条件为：进

气 CH4 质量浓度 1 500~5 000 mg·m−3，气体流量 0.03~0.3 L·min−1。生物过滤塔采用间歇式营养液供
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给模式，每 3 d喷淋 1次，每次 250 mL，营养

液由蠕动泵输送至生物过滤塔，从顶部喷淋

至填料表层，与含 CH4 废气逆流接触，最终

从过滤塔底部流出。

 1.2    宏基因组分析

1) 样品采集。在生物过滤塔成功挂膜启

动后，在生物过滤塔空床停留时间 (Empty bed
residence time，EBRT) 为 56 min且稳定运行 2 d
后，分别从 2个生物过滤塔上、下层各提取

25 g生物填料，每个生物过滤塔的生物填料

均匀混合为 1个样品中，每个样品 3次重复，

置于−80 ℃ 冰箱中保存，用于 DNA的提取。

2) 基因组提取。利用 E.Z.N.A.® Soil DNA
Kit (Omega Bio-tek，美国 ) 试剂盒进行生物填

料样品 DNA抽提。基因组 DNA抽提完成

后，利用 TBS-380检测 DNA浓度，利用 NanoDrop200检测 DNA纯度，利用 1%琼脂糖凝胶电泳检

测 DNA的 完 整 性 。 通 过 Covaris  M220仪 器 将 DNA片 段 化 ， 筛 选 约 400bp的 片 段 ， 使 用

NEXTflexTM Rapid  DNA-Seq  (Bioo  Scientific，美国 ) 构建 PE文库，并使用 Illumina  NovaSeq/Hiseq
Xten (Illumina，美国) 测序平台进行宏基因组测序 (上海美吉生物医药科技有限公司) 。

3) 生物信息学分析  采用 fastp[24] (https://github.com/OpenGene/fastp，version 0.20.0) 对原始测序数

据进行质量控制，质量控制后获得的短片段序列采用软件 MEGAHIT[25] (https://github.com/voutcn/
megahit，version 1.1.2) 进行进行拼接组装。在拼接结果中筛选≥300 bp的 contigs作为最终的组装结

果。随后，使用 MetaGene[26] (http://metagene.cb.k.u-tokyo.ac.jp/) 对拼接结果中的 contigs进行 ORF预

测，选择核酸长度大于等于 100bp的基因，并将其翻译为氨基酸序列。获得基因预测结果后，采

用 CD-HIT[27] (http://www.bioinformatics.org/cd-hit/，version 4.6.1) 对所有样品预测出来的基因序列进行

聚类  (参数为：90% identity、90% coverage) ，每类取最长的基因作为代表序列，构建非冗余基因

集。而后，使用 SOAPaligner[28] 软件  (http://soap.genomics.org.cn/，version 2.21) ，分别将每个样品的

高质量 reads与非冗余基因集进行比对  (95% identity) ，统计基因在对应样品中的丰度信息。最后，

使用 Diamond[29] (http://www.diamondsearch.org/index.php，version 0.8.35) 将非冗余基因集的氨基酸序

列分别与 NR数据库和 KEGG数据库  (version 94.2)  进行比对  (BLASTP比对参数设置期望值 e-
value为 1e-5) ，以此获得物种注释和基因对应的 KEGG功能。

 1.3    分析测定方法

生物过滤塔进、出气中的 CH4 浓度采用气相色谱仪  (Agilent 6 820) 进行测定。测定条件为：以

N2 为载气，ECD检测器，柱箱温度为 55 ℃，前检测器温度为 250 ℃，后检测器温度为 330 ℃。

 2    结果与讨论

 2.1    铵态氮对生物过滤塔 CH4 净化性能的影响

 2.1.1    挂膜启动

进气 CH4 质量浓度维持在 1 500~2 500 mg·m−3，EBRT为 131 min，通过分析 2个生物过滤塔

进、出口 CH4 浓度，比较 2个生物过滤塔的挂膜启动性能。图 2表明，2个生物过滤塔在挂膜初期

的 CH4 净化效率约为 10%，从第 8天开始迅速升高，2个生物过滤塔的 CH4 去除效率在第 18天均

 

3
0
 c

m
3
0
 c

m

10 cm

1
0
 c

m
1

0
 c

m

营养液

CH
4
+空气

蠕动泵

喷淋装置

气体采样口

液体采样口
流量计

营养液

BF_no BF_A

图 1    生物过滤塔净化 CH4 废气工艺流程

Fig. 1    Schematic diagram of biofilter gas purification for
waste gas containing CH4
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达到了 80%以上，整个挂膜启动共历时约

27 d。2个生物过滤塔的 CH4 去除效率并没有

显著差异，推断原因主要为 2个生物过滤塔

运行的 EBRT较长，生物过滤塔中微生物具备

充足时间完成 CH4 氧化过程，因此，2个生物

过滤塔在挂膜启动阶段的 CH4 净化效率不存

在明显差异。

 2.1.2       停留时间对 2 个生物过滤塔 CH 4 去

除效率的影响

停留时间  (EBRT) 是生物过滤塔运行的一

个重要参数，适当延长 EBRT有助于提高生物

过滤塔 CH4 去除效率，但 EBRT过长会导致生

物过滤塔占地面积过大，增加建设和运行成

本 ， 限 制 该 技 术 的 工 业 应 用 [30]。 在 进 气

CH4 质量浓度为 4 000~5 000 mg·m−3 的运行条

件下，考察了不同 EBRT (131  min、 78  min、
56  min、 44  min、 32 min)  对 2个生物过滤塔

CH4 去除效率的影响，每个停留时间运行 7 d。
由 图 3可 知 ， 当 EBRT为 78和 131  min时 ，

2个生物过滤塔均能够保持约 90%的 CH4 去

除效率，其中以铵态氮为氮源的 BF_A要高于

对照生物过滤塔 BF_no。然而，当生物过滤塔

的 EBRT缩短为 56和 44 min时，生物过滤塔

BF_A仍能够维持较高的 CH4 去除效率  (84%~
88%) ，显著高于 BF_no，其 CH4 去除效率只有 62%~74%。当 EBRT缩短为 32 min时，生物过滤塔

BF_A的的 CH4 去除效率下降至约 80%，但仍高于对照生物过滤塔，此时 BF_no的 CH4 去除效率则

是下降到 60%以下。综上所述，以铵态氮为氮源的生物过滤塔具有更优异的 CH4 去除性能。

 2.2    铵态氮对除 CH4 生物过滤塔微生物种群结构及代谢的影响

 2.2.1    微生物群落结构对比分析

生物过滤塔 BF_no和 BF_A的微生物样品分别获得 1.57×107 和 1.03×108 条原始序列，以及 2.36×
109 和 1.56×1010 条原始碱基。经过质量控制后，原始序列和碱基均保留了 96%以上，这表明本次测

序有效地获取了样本的遗传信息，保证了后续分析结果的准确性和可靠性。

生物过滤塔 BF_no和 BF_A在门水平上的微生物群落组成如图 4 (a) 所示，2个生物过滤塔的物

种组成存在明显差异。变形菌门 (Proteobacteria) 为生物过滤塔 BF_no和 BF_A的第一优势门，占比

分别为 44.2%和 50.1%。在对照生物过滤塔 BF_no中，放线菌门  (Actinobacteria) 和芽单胞菌门

(Gemmatimonadetes) 的相对丰度比 BF_A高，分别为 8.2%和 6.3%。而生物过滤塔 BF_A中的绿弯菌

门 (Chloroflexi) 占比为 7.8%，高于对照生物过滤塔 BF_no (5.8%) 。此外，硝化螺旋菌门 (Nitrospirae)
是生物过滤塔 BF_A中的特有菌门，其相对丰度为 3.3%。

在属水平上，生物过滤塔 BF_no和 BF_A的微生物群落组成如图 4 (b) 所示。比较分析有确切

分 类 信 息 的 菌 属 可 以 看 出 ， 生 物 过 滤 塔 BF_no和 BF_A中 第 一 优 势 属 均 为 甲 基 杆 菌 属

(Methylobacter) ，其所占比例分别为 2.2%和 3.9%。甲基微菌属  (Methylomicrobium) 、锰硝石菌属
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(Candidatus_Manganitrophus) 和硝化螺旋菌属  (Nitrospira) 是生物过滤塔 BF_A中的特有菌种，占比

分别为 2.8%、1.7%和 1.2%。硝化螺旋菌门和硝化螺旋菌属的微生物是环境中转化铵氮的主要菌

属，可实现铵态氮向硝态氮的转化，硝态氮的生成可以保证甲烷氧化菌对氮源的需求。此外，还

可以解除铵态氮对甲烷氧化菌的抑制作用。甲基微菌属  (Methylomicrobium) 是甲烷氧化菌的一种，

与其他甲烷氧化菌相比，其生长速度更快，对环境的适应能力更强，被认为是甲烷氧化过程的“生
物催化剂” [31]。锰硝石菌属 (Candidatus_Manganitrophus) 对甲烷代谢的影响尚不清楚，需进一步深入

开展研究。此外，甲基暖菌属 (Methlocaldum) 在对照生物过滤塔 BF_no中的相对丰度较高，占比为

1.5%。值得注意的是，2个生物过滤塔均有约 35.0%的物种在属水平下没有明确的分类信息，主要

包 括 unclassified_p__Acidobacteria、 unclassified_c__Gammaproteobacteria、 unclassified_p__Chloroflexi、
unclassified_c__Betaproteobacteria 和 unclassified_p__Planctomycetes 等。

 2.2.2    物种差异比较分析

生物过滤塔 BF_no和 BF_A的微生物组成差异如图 5所示。在门水平上，生物过滤塔 BF_A中

变形菌门  (Proteobacteria) 、绿弯菌门  (Chloroflexi) 、酸杆菌门  (Acidobacteria) 和硝化螺旋菌门

(Nitrospirae) 的相对丰度分别为 50.1%、7.8%、5.3%和 3.3%，极显著高于对照生物过滤塔 BF_no
(44.2%、5.8%、5.0%和 0.8%) (P≤0.001) ，而放线菌门  (Actinobacteria) 、浮霉菌门  (Planctomycetes)
和疣微菌门 (Verrucomicrobia) 则主要分布在无外加氮源的对照生物过滤塔 BF_no中，相对丰度分别

为 8.2%、6.5%和 4.9%。上述结果与 2个生物过滤塔的微生物群落结构对比分析结果相一致。在属

水平上，生物过滤塔 BF_A中甲基杆菌属 (Methylobacter) 、甲基微菌属 (Methylomicrobium) 、锰硝石

菌属  (Candidatus_Manganitrophus) 、硝化螺旋菌属  (Nitrospira) 和甲基八叠球菌属  (Methylosarcina) 的
相对丰度分别为 3.9%、 2.8%、 1.7%、 1.2%和 1.2%，极显著高于对照生物过滤塔 BF_no (2.1%、

0.8%、0.0%、0.5%和 0.4%) (P≤0.001)，而甲基暖菌属  (Methlocaldum)、长微菌属  (Longimicrobium)、
姜氏菌属 (Jiangella) 和鞘氨醇单胞菌属 (Sphingomonas) 则主要分布在对照生物过滤塔 BF_no中，相

对丰度分别为 1.5%、1.6%、1.3%和 1.1%。
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Fig. 4    Effect of ammonia nitrogen on the microbial compositions of CH4 removal biofilters
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 2.3    铵态氮对除 CH4 生物过滤塔甲烷代谢和氮代谢的影响

1) 对甲烷代谢的影响。为更好地解析铵态氮对生物过滤塔中甲烷代谢的影响，基于宏基因组

数据进一步分析了 2个生物过滤塔中的 CH4 代谢路径特征，绘制的 CH4 代谢路径见图 6 (a) 。2个

生物过滤塔显示了完整的 CH4 代谢通路。此外，将 2个生物过滤塔中的 CH4 代谢关键酶的基因含

量进行差异性比较，结果如图 6 (b) 所示。这些基因包括：编码甲烷单加氧酶的基因 mmoX (EC
1.14.13.25) 和 pmoA (EC 1.14.18.3) ；编码甲醇脱氢酶的基因 mxaF (EC 1.1.2.7) ；编码甲醛脱氢酶的基

因 fdhA (EC 1.2.1.46) ；编码甲酸脱氢酶的基因 FDH (EC 1.17.1.9) ；编码 5，6，7，8-四氢甲蝶呤水解

酶的基因 fae (EC 4.2.1.147) ；编码甲基四氢甲基蝶呤脱氢酶的基因 mtdA (EC 1.5.1.-) ；编码甲基四氢

甲基蝶呤环水解酶的基因 mch (EC 3.5.4.27) ；编码甲酰基甲烷呋喃四氢甲烷蝶呤 N-甲酰基转移酶 ftr
(EC 2.3.1.101) ；编码甲酰甲烷呋喃脱氢酶的基因 fmdA (EC 1.2.7.12) ；编码 S-(羟甲基)谷胱甘肽合酶

的基因 gfa (EC 4.4.1.22) ；编码 S-(羟甲基)谷胱甘肽脱氢酶的基因 frmA (EC 1.1.1.284) ；编码 S-甲酰

谷胱甘肽水解酶的基因 frmB (EC 3.1.2.12) 。

在 CH4 氧化过程中，CH4 首先被甲烷单加氧酶  (MMO) 转化为甲醇。该过程中 MMO可分为可

溶性单加氧酶  (sMMO) 和颗粒单加氧酶  (pMMO) ，分别由 mmoX  (EC 1.14.13.25)  和 pmoA  (EC

1.14.18.3) 基因编码。生物过滤塔 BF_A中 pmoA (EC 1.14.18.3) 的相对丰度为 0.4%，显著高于 BF_no

(0.2%) (P≤0.01) ，而 2个生物过滤塔中 mmoX (EC 1.14.13.25) 的相对丰度没有显著差异  (P>0.05) 。
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图 5    铵态氮对除 CH4 生物过滤塔差异物种的影响

Fig. 5    Effect of ammonia nitrogen on the differential species of CH4 removal biofilters
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图 6    铵态氮对除 CH4 生物过滤塔甲烷代谢的影响

Fig. 6    Effect of ammonia nitrogen on the CH4 metabolism of CH4 removal biofilters
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生物过滤塔 BF_A中 mxaF (EC 1.1.2.7) 的相对丰度为 0.6%，极显著高于 BF_no (0.2%) (P≤0.001) 。甲

醛氧化途径共检测到了 3种途径。其中，第一途径中的 fae (EC 4.2.1.147) 、mtdA (EC 1.5.1.-) 和 fmdA
(EC 1.2.7.12)  基因在生物过滤塔 BF_A的相对丰度分别为 0.9%、 1.0%和 1.8%，显著高于 BF_no
(0.4%、0.7%和 1.2%) (P≤0.01) 。这表明生物过滤塔 BF_A中的 CH4 代谢活性高于 BF_no。

2) 对氮代谢的影响。基于宏基因测序数据，进一步分析了生物过滤塔 BF_no和 BF_A的氮代

谢路径特征，其主要氮代谢路径见图 7 (a) ，这说明 2个生物过滤塔中具有完整的氮代谢路径。这

些基因包括：编码硝酸还原酶的基因 narB (EC 1.7.7.2) 、narG (EC 1.7.5.1) 和 napA (EC 1.9.6.1) ；编码

亚硝酸还原酶的基因 nirK (EC 1.7.2.1) ；编码一氧化氮还原酶的基因 norB (EC 1.7.2.5) ；编码氧化亚

氮还原酶的基因 nosZ (EC 1.7.2.4) ；编码同化/异化亚硝酸还原酶的基因 nirA (EC 1.7.7.1) 、NIT-6 (EC
1.7.1.4) /nirB (EC 1.7.1.15) 、nrfA (EC 1.7.2.2) ；编码氨单加氧酶的基因 amoA (EC 1.14.99.39) ；编码羟

胺氧化还原酶的基因 hao (EC 1.7.2.6) ；编码固氮酶的基因 nifD (EC 1.18.6.1) 。将 2个生物过滤塔中

的氮代谢关键酶含量进行差异性比较，结果如图 7 (b) 所示。在硝化途径中，生物过滤塔 BF_A中

amoA (EC 1.14.99.39) 和 hao (EC 1.7.2.6) 基因的相对丰度分别为 0.8%和 0.4%，显著高于对照生物过

滤塔 BF_no (0.4%和 0.2%) (P≤0.05) 。这表明生物过滤塔 BF_A的硝化过程较活跃。此外，narG (EC
1.7.5.1) 和 nirK (EC 1.7.2.1) 基因在 2个生物过滤塔的氮转化基因中表达丰度最高，亦证明 2个生物

过滤塔中均有活跃的反硝化过程。

 3    讨论

生物过滤技术是净化畜禽养殖场粪尿存储排放的含 CH4 废气的潜在有效技术，而氮源供应是

生物过滤塔高效稳定净化养殖场含 CH4 废气的关键因素，硝态氮常被用来作为甲烷氧化菌生长代

谢过程的营养物质，而铵态氮被认为有可能会对甲烷氧化纯菌的生长产生抑制作用 [32]，其对以混

合菌挂膜启动的生物过滤塔 CH4 净化性能的影响尚不清晰。本研究结果给出了这一科学问题的答

案。铵态氮不会对生物过滤塔的 CH4 氧化性能产生抑制作用，相反，其还能显著提高生物过滤塔

的 CH4 净化性能，当生物过滤塔的停留时间 EBRT缩短至 44 min时，以铵态氮供应的生物过滤塔

BF_A的 CH4 去除效率能够稳定在 80%以上，而对照生物过滤塔 BF_no的 CH4 去除效率则低不足

70%。这说明铵态氮供应能减少除 CH4 生物过滤塔的占地面积，这具有非常重要的工程应用价值。

一直以来，停留时间过长是限制生物过滤法净化 CH4 的一个关键问题，文献报道中的 EBRT可长
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图 7    铵态氮对除 CH4 生物过滤塔氮代谢的影响

Fig. 7    Effect of ammonia nitrogen on the nitrogen metabolism of CH4 removal biofilters
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达 1 162 min[33]。缩短停留时间可进一步降低该技术的运行费用，促进其在畜禽养殖业 CH4 排放控

制中的应用和推广。

本研究的宏基因组学分析结果诠释了铵态氮提高生物过滤塔的 CH4 净化能力的机理。生物过

滤塔 BF_A中特有的硝化螺旋菌门  (Nitrospirae) 微生物能将铵氮转化为硝态氮 [34]，从而能解除铵态

氮对甲烷氧化菌的抑制，并能提供甲烷氧化菌生长代谢所需要的硝酸盐，从而促进甲烷氧化菌的

生长，进而提高生物过滤塔 BF_A的 CH4 氧化能力。变形菌门  (Proteobacteria) 在生物过滤塔

BF_A中的相对丰度显著高于对照生物过滤塔 BF_no。已知文献均表明，绝大部分甲烷氧化菌都属

于变形菌门 [35]。由此推断，生物过滤塔 BF_A中存在能氧化 CH4 的大量微生物。此外，基于宏基因

组数据绘制 CH4 代谢通路图，揭示出涉及到 CH4 代谢的基因 pmoA (EC 1.14.18.3) 、mxaF (EC 1.1.2.7)、
fae (EC 4.2.1.147)、mtdA (EC 1.5.1.-) 和 fmdA (EC 1.2.7.12) 的相对丰度均显著高于对照生物过滤塔

BF_no。上述基因组成了一个完整的 CH4 代谢通路 [36]，这说明生物过滤塔 BF_A中涉及到 CH4 氧化

的各种关键基因都得到了表达，为生物过滤塔 BF_A具备较高的 CH4 氧化能力提供了有力的微生物

学证明。

综上所述，以垃圾填埋场覆土作为菌源，可保证了生物过滤塔中的微生物种群非常丰富，而

以铵态氮供给生物过滤塔能够实现硝化细菌和反硝化细菌的定向选择。上述微生物与甲烷氧化菌

组成的生态系统能保证生物过滤塔较高的 CH4 氧化能力。本研究结果可为将养殖场高浓度含氮废

水应用于生物除 CH4 过程提供了初步的试验证据，未来应进一步考察实际养殖废水对生物过滤塔

CH4 氧化性能的影响，为基于生物过滤技术实现养殖场水气污染协同控制提供技术支持。

 4    结论

1) 以铵态氮作为氮源的生物过滤塔 BF_A的 CH4 去除性能优于对照生物过滤塔 BF_no，当

EBRT为 44 min时，生物过滤塔 BF_A的 CH4 去除效率仍保持在 80%以上，而对照生物过滤塔

BF_no的 CH4 去除效率则不足 70%。

2) 宏基因组分析结果表明：2个生物过滤塔的微生物群落结构和物种组成具有显著差异，其

中硝化螺旋菌门  (Nitrospirae) 是生物过滤塔 BF_A的特有菌门；生物过滤塔 BF_A中与 CH4 代谢和

硝化过程有关的基因丰度显著高于对照生物过滤塔 BF_no，从微生物学角度佐证了硝化微生物的

存在，缓解了铵态氮与 CH4 竞争MMO活性位点，保证了生物过滤塔较高的 CH4 氧化效率。
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Effects  of  ammonium  nitrogen  on  methane  purification  performance  of
biofilter and its microbiological mechanism

LIU Zhenyue1, FAN Yujing1, CHEN Miaomiao1, YAO Huijiao2, GAO Zhiling1, LIU Chunjing1,*, XIE Jianzhi1,
GENG Shicheng1, DAI Yufei1

1. College of Resources and Environmental Sciences/Key Laboratory of Farmland Ecological Environment of Hebei Province,

Baoding071000, China; 2. Hebei Animal Husbandry Station, Shijiazhuang050000, China

*Corresponding author, E-mail:chunjingliu2008@163.com

Abstract    Nitrogen is the key factor for the efficient and stable operation of biofilters treating methane (CH4)
containing gases. However, it  is unclear whether the livestock wastewater with high concentrations of NH4

+-N
can be used as the nitrogen source of biofilter  for CH4  removal and the corresponding mechanism. This study
successfully  operated  two  biofilters  treating  simulated  CH4  containing  gases,  BF_no  (control,  no  nitrogen
source)  and  BF_A  (NH4

+-N  as  nitrogen  source),  and  compared  CH4  purification  performances  of  the  two
biofilters under different empty bed residence time (EBRT). The corresponding microbiological mechanism was
investigated based on metagenomic analysis. The results showed that BF_A exhibited a better CH4 purification
performance in comparison with BF_no. When the EBRT was 44 min, the CH4 removal efficiency of BF_A was
stable at more than 80%, while that of BF_no was less than 70%.  The two biofliters had significantly different
microbial community structures. The species  Nitrospirae  showed a quite high relative abundance in BF_A. The
relative abundance of amoA  and hao  genes related to nitrification process, and the relative abundance of fae ,
mtdA   and  fmdA   genes  related to  CH4 oxidation in  BF_A were significantly  higher  than that  in  BF_no ( P ≤
0.05),  which  proved  that  BF_A with  NH4

+-N  as  nitrogen  source had  higher  nitrification  and  CH4 oxidation
ability.
Keywords    ammonia nitrogen; CH4 oxidation; biofiltration; metagenome
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