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摘 要 稳态、饱和条件下,以速度 v= 0 214 cm min- 1和 0 470 cm min- 1进行混合置换实验,研究大肠

杆菌在砂质壤土中的运移,并根据平衡与非平衡假设下,对流- 弥散方程数学模型进行数值模拟。结果表明,

含非平衡的双点吸附、且含有不可逆滞留项的模型能够较好地模拟大肠杆菌在砂质壤土中的运移。模拟和实

验结果均表明,大肠杆菌的 BTC ( Breakthrough Curve 穿透曲线)与示踪剂相比峰值明显降低, 拖尾明显, 且出现

延迟,总的流出量也明显少于示踪剂;当水流速度由 0 214 cm min- 1增至 0 470 cm min- 1时, 大肠杆菌 BTC 峰

值由 0 05 增至 0 2, 且随速度的增加,滞留系数减小。
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细菌在土壤中的运移与农业、环保、水资源保

护、人类健康等领域密切相关。从地下水的细菌污

染、垃圾处理、污水灌溉到细菌对有机污染物的携带

运移,根层病害的生物防治,原位生物修复等都与细

菌的运移和吸附密切相关。20世纪 70年代初人们

开始研究细菌在土壤中的运移,发现许多环境因子

如离子强度[ 1]、水流速度[ 2] 和土壤介质特性[ 3] 都影

响细菌在土壤中的运移。后来建立了数学模型来描

述细菌在土壤中的运移[ 4~ 6] , 这些模型都是在对

流- 弥散方程基础上进行修正来描述细菌的生长、

死亡、吸附和解吸过程。Tan 等[ 1, 7, 8] 通过批量平衡

实验发现细菌在砂土中的吸附符合线性平衡反应。

但Bales等[ 9~ 12]认为在土柱实验中更适合用动力学

吸附模型模拟细菌运移。还有人用双点位吸附(平

衡/动力学吸附)模型来描述细菌的运移[ 12, 13]。

上述研究都是以砂土或玻璃珠为介质进行实验

和模拟。Gannon等[ 14] 1991年报道了以壤土为介质

研究 19种细菌在壤土中的穿透和滞留( Retention) ,

认为吸附和机械过滤是细菌滞留的主要原因; Smith

等[ 15]研究了大肠杆菌在原状壤土和扰动壤土中的

运移,比较了土壤结构对细菌运移的影响,但二者都

没有进行模型模拟。本文通过混合置换 ( Miscible

displacement )实验,研究大肠杆菌在砂质壤土中的运

移特性,并根据 van Genuchten和Wagenet[ 16]提出的描

述溶质非平衡运移的 CDE数学模型进行模拟分析。

1 材料与方法

1 1 供试土壤

为忽略有机质的干扰, 选取中国农业大学校园

2 m深的底层土壤,过1 mm筛,用比重计法测定其粒径

分布见表1。按国际标准划分土壤质地是砂质壤土。

表 1 供试土壤的粒径分布

Table 1 Size distribut ion of soil part icles to test

粒径 Part icle size ( mm) 含量 Content ( % )

1~ 0 02 66

0 02~ 0 002 21

< 0 002 13

1 2 供试菌种

抗青霉素的大肠杆菌( Escherichia coli ) DH5 ,由

中国农业大学植物病理教研室从污水中分离, 并进

行鉴定和抗性筛选。该大肠杆菌抗 50 g L- 1青霉

素, 从多次在抗生素平板 非抗生素平板间转接情
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况来看,抗性很稳定。

1 3 土柱运移实验

土柱采用长 20 cm, 内径 5 cm 的有机玻璃管。

分层装好已灭菌的砂质壤土(容重为 1 4 0 05 g

cm- 3) ,用蠕动泵由下至上缓慢加入无菌去离子水

饱和土柱,流出液达稳态后,迅速切换加入已知浓度

的菌悬液, 开始计时, 同时用部分收集器收集流出

液, 1 h后再切换加入无菌去离子水。因 NaCl 溶液

对大肠杆菌运移影响很大[ 17] , 所以示踪剂( 0 01 mol

L- 1 NaCl)实验需分别进行。整个实验过程水流方

向都是由下至上,以减少重力对大肠杆菌运移的影

响。温度控制在4 0 5 ,以达到忽略大肠杆菌生长、

死亡的目的。实验共进行了 4次,两个不同水流速度,

两次重复,其速度分别为: 0 214、0 223、0 470、0 493 cm

min- 1;初始菌的注入浓度都是1 107个ml- 1。

2 细菌运移机理和模型的建立

Tim等[ 18]将细菌和病毒在土壤中运移和影响机

制分为物理过程、地球化学过程和生物过程。( 1)物

理过程主要包括对流和水动力弥散。( 2)地球化学

过程是细菌和病毒浓集过程, 它阻止或延迟了细菌

和病毒在土壤中的移动, 包括:过滤、吸附、解吸和沉

降。除此之外, Sarkar等[ 19]认为 多颗粒水动力排斥

(Multipart icle hydrodynamic exclusion ) 和 孔隙桥

( Pore bridging) 也会引起菌的滞留。( 3)生物过程主

要指细菌作为活体而产生的生命过程如生长、死亡,

还有生长过程中产生的表面性质的改变, 如疏水性

的变化,也会影响细菌在土壤中的运移。

在忽略细菌的生长和死亡条件下, 以一级动力

学方程表示不可逆滞留
[ 13, 20]

,平衡吸附和一级动力

学吸附结合来表示吸附和解吸过程的对流- 弥散方

程如下(饱和稳态条件) (简称双点模型) [ 16] :
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式中, c 为溶液中菌的浓度[ M L
- 1

] ; s 为吸附在土

壤上的细菌浓度[ M M- 1] ; f 为平衡吸附位点占总

吸附位点的比值; 为土壤容重[ M L- 3] ; K 为平衡

分配常数[L
3

M
- 1

] ; D 为水动力弥散系数[L
2

T
- 1

] ;

v 为平均孔隙水流速度 [ L T - 1] ; 为体积含水量

[ L3 L- 3] ; 1 为一级滞留反应系数 [T- 1] ; 为一级

吸附动力学反应系数[T- 1]。当 f = 0时,方程( 1)和( 2)

成为只含动力学吸附的一点模型;当动力学吸附 s= 0

且 f = 1时,方程( 1)成为只含平衡吸附的平衡模型。

初始和边界条件:

c= 0, s= 0, 0 x L , t= 0

vc- D c x = vc0, x= 0, t t 1

vc- D c x = 0, x= 0, t> t 1

c x= 0, x= L , t > 0

( 3)

方程( 1)和( 2)无量纲化后具有如下形式
[ 20]

:
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式中, 为分配系数; R 为延迟因子; 为质量转移

系数; P 为Pecklet 数; C1 为无量纲溶液菌浓度; C2

为无量纲吸附菌浓度,这些参数与有纲量参数间具

体转换见表 2
[ 21]
。

无量纲化后的初始和边界条件:

C1( z , 0) = C2( z , 0) = 0, 0 Z 1

C1(0, T ) -
1
P

C1(0, T )

Z
= C 0( T) , T T 1

C1(0, T ) -
1
P

C1(0, T )

Z
= 0, T > T 1

C 1

Z
(1, T ) = 0

( 6)

Toride等
[ 20]
开发了求解方程 ( 4)和 ( 5)的软件

CXTFIT。该软件基于 Levenberg-Marquardt算法, 对均

质土壤一维稳定流动中溶质混合置换实验所得到的

穿透曲线进行非线性最小二乘拟合。本文采用此软

件获得有关大肠杆菌的运移参数, 同时为验证所估

算参数的正确性, 用双点吸附模型预报了平行实验

中大肠杆菌的运移行为。

表 2 有量纲参数进行无量纲化时参数转换表

Table 2 Dimensionless parameters for the two-site model

模型 Model T Z P R  C1 C 2

一点模型 One- site model vt / L x / L vL / D 1+ K / 1/ R ( R - 1) L / v L 1/ v c / c 0 s/ Kc 0

双点模型Two- site model vt / L x / L vL / D 1+ K / [1+ f ( R - 1)] / R (1- ) RL / v L 1/ v c / c 0 s/ ( 1- f ) Kc 0
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3 结果与讨论

表征出流液相对浓度( c/ c0)和孔隙体积或时间

函数关系的曲线称为穿透曲线( Breakthrough Curve,

简称 BTC)。本文通过混合置换( Miscible displace-

ment)实验, 得到了不同平均孔隙流速下大肠杆菌和

示踪剂 Cl- 的 BTC。然后用化学平衡和非平衡(一

点和双点吸附)模型拟合 BTC。首先在已知平均孔

隙流速 v 条件下, 基于示踪剂与土壤基质不发生反

应,给定R= 1, 用示踪剂 BTC 拟合求 D。然后把 v

和D 作为已知条件,用平衡模型、一点模型和双点

模型拟合大肠杆菌的 BTC, 求得其他 4个参数。最

后用所得参数对平行实验结果进行预报。图 1是不

同速度下,不同模型拟合大肠杆菌 BTC 结果(仅列

举两组数据) ,拟合的参数值见表 3。

从表3的拟合结果看, 随流速的减小, 滞留系数

增加,原因是速度越小,大肠杆菌在土柱中的停留

时间越长,与土壤颗粒发生反应的机会增加; Jin等
[ 22]

也发现病毒因滞留而减少的流出量与它在土柱中的

停留时间存在函数关系,且认为滞留是不可逆的。

从不同模型比较来看,速度较大时,平衡吸附所

占比例( f 值)较小,一点和双点模型差异不大; 但速

度较小时,平衡吸附不可忽视,因此综合起来, 还是

双点模型更优。如果用只包含动力学吸附、不含滞

留的对流- 弥散方程[ 10, 12, 23, 24] , 即方程( 1)和( 2)中 f

和 1都为零(简称为吸- 解模型)来描述细菌在壤土

中的运移,得到的结果与含有滞留的双点位模型截

然不同(见图 2)。

从图 2的拟合结果看, 两个模型在 BTC的上升

和下降阶段拟合基本相似, 但是在拖尾阶段, 吸- 解

模型的拟合结果是随时间增加, BTC拖尾逐渐升高;

而含有滞留项的双点模型拟合结果是随时间增加,

菌的流出量逐渐下降, 这符合实际测定的结果。从

大肠杆菌流出量看, 400 min(约为10 PV)时,穿过土柱

的菌的流出量仅为注入量的 8 16%,说明有不可逆过

程参与菌的运移。这说明拟合大肠杆菌在砂质壤土

运移时,不仅要考虑吸附,还要考虑不可逆滞留过程。

a v= 0 214 cm min- 1时大肠杆菌及对应示踪剂的 BTC b v= 0 214 cm min- 1时菌BTC的不同模型拟合值

c v= 0 470 cm min- 1时大肠杆菌及对应示踪剂的 BTC d v= 0 470 cm min- 1时菌BTC的不同模型拟合值

a and c: BTCs of E coli and tracer at two velocit ies of 0 214 and 0 470 cm min- 1; b and d: simulated BTCs of E coli with different models at two velocities

of 0 214 and 0 470 cm min- 1

图 1 不同速度时大肠杆菌和示踪剂在砂质壤土中的 BTC及不同模型模拟值

Fig 1 BTCs of E coli and tracer through sandy loam varying with the velocities and simulated results of BTCs of E coli with the models
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表 3 用不同模型拟合大肠杆菌在砂质壤土的 BTC得到的参数值

Table 3 Fitted parameters of BTCs of E coli through sandy loam with different models

模型 Model v ( cm min- 1) D ( cm2 min- 1) R f (min- 1) 决定系数 R 2

一点 One- site 0 214 0 014 9 1 350 0 741 0 2 950 5 241 0 160 0 947

双点Two- site 0 214 0 014 9 1 530 0 782 0 371 2 810 0 570 0 016 9 0 980

一点 One- site 0 223 0 016 6 1 410 0 709 0 2 761 2 340 0 063 6 0 864

双点Two- site 0 223 0 016 6 1 610 0 699 0 213 2 640 1 220 0 025 6 0 886

一点 One- site 0 493 0 025 0 1 290 0 775 0 1 550 1 640 0 139 0 906

双点Two- site 0 493 0 025 0 1 290 0 787 0 054 1 551 1 610 0 147 0 913

一点 One- site 0 470 0 036 0 1 350 0 741 0 1 560 0 963 0 064 6 0 905

双点Two- site 0 470 0 036 0 1 270 0 798 0 051 1 600 1 090 0 099 8 0 899

注:大肠杆菌初始流入浓度都是 1 107 个mL- 1;土柱长 20 cm Note: Initial input concentration of E coli is 1 107 cells mL- 1, the length of the

column is 20 cm

图 2 比较双点模型和吸- 解模型拟合大肠杆菌 BTC的结果

Fig 2 Comparison of the fitted results of E coli betw een different models

4 模型检验

用平行实验对大肠杆菌运移模型进行检验。用

图1b参数值的模拟结果与其平行实验的实测值比

较, 其结果见图3。

用重复实验验证模型来看,双点模型的决定系数

( R2)为0 846 4,一点模型的决定系数为0 807 5,表明双

点位模型优于一点模型。用残差分析方法进一步检验

模型的结果也是双点模型优于一点模型(将另文发表)。

图 3 砂质壤土中大肠杆菌运移模型- 双点模型的验证

Fig 3 Verification of the two-site model for E coli s transport through sandy loam

5 小 结

本文通过稳态条件下大肠杆菌和示踪剂 Cl- 在

饱和砂质壤土中的混合置换实验, 获得了反映大肠

杆菌非平衡运移机理的 BTC, 并根据 van Genuchten

和Wagmenet提出的 CDE 数学模型和 CXTFIT 软件

进行拟合。结果表明,在本文实验条件下, 含有化学
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非平衡的双点吸附项和不可逆滞留项的对流- 弥散

方程可较好地模拟大肠杆菌在砂质壤土中的运移特

性。大肠杆菌的 BTC与示踪剂 Cl
-
相比峰值明显降

低,且出现延迟,拖尾明显, 总的流出量也明显少于

示踪剂。当水流速度由 0 214 cm min- 1 增至

0 470 cm min
- 1
时, 大肠杆菌 BTC峰值由 0 05 增至

0 2,且随速度的增加,滞留系数减小。
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NON-EQUILIBRIUM TRANSPORT OF ESCHERICHIA COLI THROUGH

SATURATED SANDY LOAM AND ITS SIMULATION WITH CDE MODEL

Li Guihua1, 2 Li Baoguo1

( 1 Key Laboratory of Soil and Water, MOA, Department of Soil and Water Sciences , China Agricultural University, Beijing 100094, China )

( 2 Institute of Agricultural Resources and Regional Planning , ChineseAcademy of Agricultural Sciences, Beijing 100081, China )

Abstract Transport of bacteria through subsurface environment was studied from different perspectives, including the fate

of genetically engineered microorganisms in the environment, waste management, public health, microbially enhanced oil

recovery and in-situ remediation of contaminated subsurface. The objective of this study was to investigate transport and sorption

of bacteria in saturated sandy loam. Escherichia coli and Cl- 1 tracer solution were introduced separately into saturated soil

columns as a pulse function under steady water flow. A mathematical model based on one-dimensional convection-dispersion

equation ( CDE) , including the local equilibrium assumption and non-equilibrium assumption, was formulated to describe

E. coli s transport. The CXTFIT program was used to fit mathemat ical solutions of different theoretical transport models, based

upon the CDE, to experimental results. The results show transport of E. coli through sandy loam was well described by the

chemical nonequilibrium two-sites model when a firs-t order kinetic removal process was assumed. Bacteria were removed at a

significantly greater rate than Cl
- 1

tracer. Breakthrough Curve ( BTC) of E. coli was retarded and had a longer elut ion tailing

when it was compared with that of Cl- 1 tracer, and the relative concentration of E. coli at the peak of BTC was much lower than

that of the tracer. The total breakthrough of E. coli was also much smaller than that of the tracer. The increase in flow velocity

from 0 214 to 0 470 cm min- 1 resulted in marked increase in E. coli from 0 05 to 0 2 at the peak of BTC, but decrease in

retention coefficient.

Key words Escherichia coli; Adsorption; CDE; Transport; Sandy loam
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