
 

微生物对99Tc 在土壤/矿物介质中
还原-固定作用的影响

龚俊源1，2 ，李成金1 ，李　慧1 ，郭豫齐1 ，李飞泽1 ，杨远友1 ，刘　宁1 ，廖家莉1，*

1. 四川大学  原子核科学技术研究所 , 辐射物理及技术教育部重点实验室 , 四川  成都　610064；

2. 西南科技大学  环境与资源学院 , 核废物与环境安全国防重点学科实验室 , 四川  绵阳　621010

TcO−4

NO−3

摘要：锝 -99（ 99Tc）是核燃料循环中典型长寿命裂变产物，因以高溶解性和迁移性的    （Tc（Ⅶ））形式存在而

难以在天然介质中固定，是高放废物处置库长期安全性评估中的关键控制核素。微生物能够通过代谢活动

将 Tc（Ⅶ）还原为难溶的 Tc（Ⅳ）沉淀，从而影响 Tc的环境归趋。本研究选取本土的革兰氏阴性菌 Klebsiella

variicola X-21（以下简称 K. variicola X-21）和革兰氏阳性菌 Bacillus cereus X-68（以下简称 B. cereus X-68），系统考

察其在土壤、塔木素黏土及北山花岗岩三种典型环境介质中的 Tc（Ⅶ）还原 -固定作用及产物稳定性。静态实

验结果显示：三种介质本身对 Tc（Ⅶ）的吸附能力极弱，而细菌接种可显著促进 Tc（Ⅶ）向 Tc（Ⅳ）的转化沉积，

还原效率随接种量增加而提高；其中，土壤体系因    的存在，还原 -固定作用受到了明显抑制。动态柱实验

表明，微生物作用可有效延缓 Tc的突破与流出，预还原产物在 450 h连续冲刷后仍保持较高滞留率（最高可达

98%），不同体系中对还原 Tc固滞能力的顺序为土壤＞塔木素黏土＞北山花岗岩。在有氧条件下，部分还原

产物发生再氧化并重新迁移 ，其中 K. variicola X-21生成的还原产物稳定性强于 B. cereus X-68。研究表明 ，

Tc的固定高度依赖于微生物诱导的还原过程，且受环境介质成分及氧化条件的显著影响，不同微生物控制的

Tc稳定性存在差异。本研究为放射性 Tc污染的环境治理及高放废物处置库长期安全性评估提供了实验依

据与理论支撑。
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Abstract:  Technetium-99(99Tc)  is  a  long-lived  fission  product  in  the  nuclear  fuel  cycle.  Predominantly
existing as the highly soluble and mobile pertechnetate anion(   , Tc(Ⅶ)), it poses significant challenges

  
收稿日期：2025-09-10; 修订日期：2025-11-14

基金项目：国家自然科学基金资助项目（21876123）；四川省科技计划项目（2024YFCY0006）

 * 通信联系人：廖家莉

第  47 卷第  6 期
2025 年  12 月

核　化　学　与　放　射　化　学
Journal　of　Nuclear　and　Radiochemistry

Vol. 47  No. 6
Dec.  2025

https://doi.org/10.7538/hhx.2025.47.06.0666


NO−3

for  immobilization  in  natural  environments  and  is  considered  a  key  radionuclide  in  the  long-term  safety
assessment of high-level radioactive waste repositories. Microbial processes can reduce Tc(Ⅶ) to insoluble
Tc(Ⅳ)  precipitates,  altering  its  environmental  mobility.  In  this  study,  two  indigenous  microbial
strains—Klebsiella  variicola  X-21(Gram-negative)  and  Bacillus  cereus  X-68(Gram-positive)—were
systematically  investigated  for  their  capacity  to  reduce  and  immobilize  Tc(Ⅶ)  in  three  representative
natural  media:  soil,  Tamusu  clay,  and  Beishan  granite.  Batch  experiments  revealed  that  abiotic  media
exhibited  negligible  sorption  capacity,  while  microbial  activity  significantly  enhanced  Tc(Ⅶ)  reduction,
with  efficiency  positively  correlated  with  inoculum  concentration.  However,       strongly  inhibited  Tc

reduction  in  the  soil  system.  Dynamic  column  tests  show  that  microbial  processes  effectively  delay  Tc
breakthrough and effluent release, with pre-reduced Tc products exhibiting high retention(up to 98%) over
450 h of continuous leaching. Under oxic conditions, partial reoxidation and remobilization are observed;
nevertheless, Tc(Ⅳ) products generate by Klebsiella variicola X-21 displayed greater redox stability than
those formed by Bacillus cereus X-68. Overall,  the findings highlight that  Tc immobilization in complex
natural  matrices  is  governed  by  microbially  mediated  reduction  processes,  strongly  influenced  by  the
composition of the matrix and prevailing redox conditions. This study provides new experimental insights
into the biogeochemical mechanisms controlling Tc behavior in natural environments and offers a scientific
basis  for  in  situ bioremediation strategies,  engineered barrier  design,  and safety assessment  of  geological
repositories in China.
Key words:  technetium-99； microbial reduction； soil/mineral system； inhibition

锝 -99（ 99Tc）是 235U 和 239Pu 热中子裂变的重要

产物，累积裂变产额分别高达 6.1% 和 5.9%，是乏

燃料中典型的长寿命（T1/2=2.1×105 a）β 放射性核

素之一，在核燃料循环过程中不可避免地会流出

到环境中 [1-3]。由于其环境迁移性强且具有潜在生

物累积效应，99Tc被认为是核燃料循环及高放废物

地质处置长期安全性评估中的关键放射性核素 [4]。

TcO−4

在氧化条件下 ，Tc 主要以高锝酸根阴离子

 （Tc（Ⅶ））形式存在，具有高溶解性和迁移

性 ，难以在土壤和矿物等天然环境介质中被固

定；而在还原条件下，Tc（Ⅶ）可转化为难溶的 Tc（Ⅳ）

氧化物或硫化物，显著降低其迁移能力 [5-6]。因

此，Tc 的氧化还原转化被认为是控制其环境归趋

的核心环节。

自然环境中广泛存在的微生物群落在这一过

程中发挥着关键调控作用。微生物可通过代

谢活动形成局部还原微环境 ，进而诱导 Tc（Ⅶ）

还原为难溶的 Tc（Ⅳ）。一方面，微生物可通过电

子传递系统将代谢产生的电子转移至 Tc（Ⅶ），直

接实现酶促还原；另一方面，微生物在异化还原

过程中可代谢生成 Fe（Ⅱ）、S（Ⅱ）等还原性中

间体，这些物质能够进一步与 Tc（Ⅶ）发生界面反

应，间接促成其还原与沉积 [7]。因此，微生物诱

NO−3 SO2−
4

导的 Tc（Ⅶ）还原包括了酶促电子传递与代谢

产物介导的协同过程。已有研究表明，该过程受

电子供体、电子传递介体 （核黄素、醌类化合

物）、共存阴离子（    、    ）及溶解性有机质等

多种环境因素调控 [ 8 - 9 ]。不同还原途径生成的

Tc（Ⅳ）在晶体结构、沉积形态及抗氧化稳定性方

面存在差异，进而影响其长期环境行为和再迁移

风险。

近年来 ，英国、美国等国家围绕 Sellafield、

Hanford 等典型核设施场址开展了大量研究，揭示

了 Geobactersulfurreducens、Shewanella oneidensis、

Desulfovibrio 属等典型菌株诱导 Tc（Ⅶ）还原的行

为规律及部分分子机制，并在现场试验中通过外

源电子供体刺激微生物群落，验证了生物还原作

用在 Tc 污染场地修复中的有效性 [10-12]。然而，目

前国内关于 Tc 的微生物地球化学研究尚处于起

步阶段，缺乏基于我国典型环境介质和本土菌群

的系统实验数据，现有国外研究成果难以直接应

用于我国核设施周边环境风险分析及高放废物

处置的长期安全性评价。

基于此，本研究选取我国西南某核设施周边

土壤分离获得的两株代表性本土菌株——革兰

氏阴性菌 Klebsiella variicola X-21（以下简称 K.
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variicola X-21）和革兰氏阳性菌 Bacillus cereus X-68
（以下简称 B. cereus X-68），构建微生物-土壤 /矿物

复合体系，采用静态及动态柱实验系统考察其在

土壤、塔木素黏土及北山花岗岩中的 Tc（Ⅶ）还原-

固定行为，并进一步评估还原产物在氧化环境下

的再氧化风险。研究旨在：（1）阐明复杂土壤 /矿

物体系对微生物诱导 Tc（Ⅶ）还原的影响及关键

控制因子；（2）比较不同菌株诱导的还原产物在

氧化条件下的抗再氧化稳定性差异；（3）评估典

型环境介质对 Tc 迁移性的阻滞作用及长期稳定

性。研究结果可为放射性 Tc 污染的环境治理及

高放废物处置库长期安全性评估提供理论依据

和实验数据支持。 

1　实验部分
 

1.1　试剂与仪器

NH4TcO4   ， 99Tc 核纯度＞99%，成都钮瑞特医

疗科技有限公司；Na2CO3、MgSO4、CaCl2、Na2SO4、

NaHCO3、Ph4PCl、CHCl3，分析纯，上海阿拉丁生化

科技股份有限公司。除特殊说明外，所有试剂均

未经过处理。

FH-463A 定标器、FT-603 井型 γ 探测器，中核

（北京）核仪器有限公司；DX-2700BH X 射线衍射

仪（XRD），丹东浩元仪器有限公司；RIGAKU ZSX

Primus X 射线荧光光谱仪（XRF），日本理学株式

会社；LHZW002XT 多头多通道蠕动泵，惠州市联

合众为科技有限公司；UV-2450 紫外 /可见分光光

度计，日本岛津公司；Optima 8000 电感耦合等离

子体发射光谱仪（ICP-OES），PerkinElmer股份有限

公司 ；Dionex AQUION RFIC 离子色谱仪 （ IC） ，

Thermo Fisher Scientific 公司；Vario TOC SELECT

总有机碳分析仪，德国 Elementar公司。 

1.2　实验方法 

1.2.1　土壤 /矿物的前处理　将从我国西南地区

某地采集的土壤风干，筛选出大颗粒，均质化并

筛分为 0.1～0.5 mm 的颗粒，密封并于 4 ℃ 保存备

用。分别将塔木素黏土岩岩心、北山花岗岩岩心

破碎，并用玛瑙研钵研磨为 0.1～0.5 mm 的小颗

粒，密封并于 4 ℃ 保存备用。 

1.2.2　工作液的准备　实验使用地表水或模拟地

下水作为对应体系的工作液体环境。其中，模拟

北山地下水 [13] 和塔木素地下水 [14] 分别按文献中

报道的成分配制，具体配方列于表 1。北山地下

水的 pH 调节至 8.0，塔木素地下水的 pH 调节至

7.8，地表水的 pH 经测试为 8.1。所有工作液均经

过滤（孔径＜0.22 μm）灭菌并除溶解氧后备用。

 
 

表 1    地表水 /模拟地下水主要成分

Table 1    Major components of surface water/simulated groundwater mmol/L　

对应体系 Na+ K+ Mg2+ Ca2+ Cl− CO−3 NO−3 SO2−
4

北山地下水（北山花岗岩） 27.50 1.20 1.80 3.90 18.10 3.30 5.90

塔木素地下水（塔木素黏土） 402.44 0.92 79.11 19.21 375.18 4.26 31.17

地表水（土壤）1） 0.05 0.06 1.48 2.25 0.47 0.04 2.17

　　注：1）地表水为直接取回的水样，其离子浓度数据通过ICP-OES或IC直接测试所得

 
 

1.2.3　土壤 /矿物对 Tc（Ⅶ）还原影响的静态实

验　等量称取预处理后的土壤/矿物样品，分别装入

50.0 mL顶空瓶中，并用透气封口膜（孔径＜0.22 μm）

封口灭菌。随后加入相应的灭菌工作液（固液比

100 g/L），并加入 Tc（Ⅶ）储备液，使最终 Tc质量浓

度达到 10 mg/L，最后加入新鲜菌液（K. variicola X-
21 或 B.  cereus  X-68）。操作均在乏氧手套箱

（N2 气氛，O2 质量分数控制在 0.5×10−6 以下）中

完成，并用丁基橡胶塞密封顶空瓶后，于 35 ℃、

120 r/min 摇床中孵育。分别在第 1、2、4、6、8 天

采样分析。 

1.2.4　微生物对土壤 /矿物固滞 Tc（Ⅶ）的动态柱

实验　实验柱为内径 10 mm、外径 12 mm 的 PC

管，两端以玻璃棉固定，出水端装有尼龙滤网和

PE 筛板，动态柱实验装置示于图 1。还原柱实验：

将灭菌处理的土壤 /矿物与新鲜菌体混合后装柱，

注入不含 Tc 的工作液稳定 24 h；以 Br−作示踪剂

确定有效孔隙体积 [11, 15] 后，连续泵入含 Tc（10 mg/L）

工作液，随后切换为不含 Tc 的工作液；在乏氧和

有氧条件下，监测流出液中 Tc 浓度；实验结束后

将柱体分段切割（每段 1 cm），分析 Tc 滞留分布。

预还原柱实验：按上述静态实验方法完成 Tc（Ⅶ）
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的预还原，生物还原 4 d后，将反应体系于 5 000 r/min

离心 10 min 分离出沉淀；所得沉淀按上述方法装

填实验柱，并泵入相应体系不含 Tc 工作液，浸润

填料 ， 35  ℃ 静置 48  h 以稳定柱内环境 ；分别

在有氧和乏氧条件下，以约 0.2 mL/h流速连续泵入

90.0 mL 相应体系的不含 Tc 工作液，收集流出液

并分析放射性计数（流出的 Tc 含量），最后切分填

料柱（每段 1 cm），分析滞留在填料中 Tc 的放射性

计数。预还原柱中 Tc的滞留率=流水冲刷后每 1 cm

柱填料的净计数 /每 1 cm 柱填料的初始净计数。 

1.2.5　Tc（Ⅶ）还原率的测试和计算　每次取样

1.0 mL，经 12 000 r/min 离心 10 min 分离沉淀与可

溶性组分。利用溶剂萃取法分离可溶性组分中

的 Tc（Ⅶ）。其中，Ph4PCl 为萃取剂时，先将上述

可溶性组分用去离子水（DW）稀释至 2.0 mL，加

入 2.0 mL 50.0 mmol/L Ph4PCl-CHCl3 溶液，混匀，萃

取 10 min，5 000 r/min 离心 5 min 分离有机相和水

相。99Tc衰变时会产生 γ射线（分支比 0.000 65%），

因此样品的 Tc 含量可通过井型探测器测量的

γ 计数反映，每组样品的放射性计数均为井型 γ 探

测器的 10 min 净计数。分别测试有机相、水相以

及重悬沉淀中 Tc 的放射性计数。利用测得的放

射性计数计算 Tc（Ⅶ）还原率 ，计算方法如下 ：

R（Tc（Ⅶ）） = CTotal−C（Tc（Ⅶ））
CTotal

×100% （1）

式中 ： R（ Tc（Ⅶ） ）为细菌对 Tc（Ⅶ）的还原率 ；

CTotal 为总净计数；C（Tc（Ⅶ））为体系中剩余 Tc（Ⅶ）

的净计数。 

2　结果与讨论
 

2.1　微生物-土壤/矿物体系对 Tc 的静态还原-固定

图 2（a）为 K. variicola X-21 在不同环境介质体

系中对 Tc 的还原 -固定。如图 2 （ a）所示，土壤、

塔木素黏土和北山花岗岩均对溶液中的 Tc（Ⅶ）

吸附作用较弱。然而，在体系中接种 K. variicola

X-21 后，溶液中 Tc（Ⅶ）被逐渐还原并固定。值得

注意的是，纯细菌体系的 Tc（Ⅶ）还原率更高，表

明环境介质的存在均在一定程度上降低了 Tc（Ⅶ）

还原率。其中，塔木素黏土和北山花岗岩体系的

还原率相近 ，而土壤体系的还原率最低。上述

结果表明，在 K. variicola X-21-土壤 /矿物复合体系

中，对 Tc（Ⅶ）主要发挥作用的为接种的微生物

K. variicola X-21。

为进一步探究微生物接种量对 Tc（Ⅶ）在环境

介质中的还原-固定行为的影响，评估了不同接种

量下各体系的还原率（图 2（b, c, d））。图 2（b, c, d）

结果显示，Tc（Ⅶ）还原率均随 K. variicola X-21 接

种量的增加而升高 ，且在各细菌接种浓度梯度

中，土壤体系的还原率始终低于其他两种环境介

质体系。

 

多孔筛板
滤网
玻璃棉
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图 1    动态柱实验示意图

Fig. 1    Schematic illustration of dynamic column experiment
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为验证上述趋势的普适性，采用 B. cereus X-68

进 行 相 同 实 验 ， 结 果 示 于 图 3。 如 图 3 所 示 ，

B. cereus X-68 接种后，溶液中的 Tc（Ⅶ）逐渐被还

原并固定，同样是纯细菌体系的还原率最高，且

土壤体系的还原率最低。还原率也与 B. cereus X-68

接种量成正相关。

上述结果表明，无论接种何种微生物，微生物-

土壤 /矿物体系中对 Tc 还原-固定起主导作用的均

为所接种微生物，而复杂环境介质成分可能对微

生物还原能力产生一定的抑制作用。

上述实验中，土壤对 Tc 的生物还原 -固定影

响最大。为揭示其潜在影响机制，通过 XRD 分析

了三种环境介质的主要矿物组成，结果示于图 4。

如图 4 所示，土壤中主要矿物为石英和板磷铝矿，

塔木素黏土中主要矿物为白云石和铁白云石，而

北山花岗岩则以钠长石和金云母为主。

进一步采用 XRF 分析了样品的主要元素组

成，结果列于表 2。如表 2 所示，三种环境介质以

Si为主要元素，说明它们均以硅酸盐类矿物为主。

此外，还测定了各样品的关键组分含量，包

括 Fe 含量、有机质含量、总有机碳（TOC）、溶解

有机碳（DOC）、硝酸盐氮和亚硝酸盐氮，结果列

于表 3。由表 3 数据可知，土壤和塔木素黏土中

的 TOC 处于同一数量级，远高于北山花岗岩。而

值得注意的是，土壤中的 DOC 含量最高，塔木素

黏土的 DOC 仅和北山花岗岩相当。此外，土壤中

的硝酸盐氮含量远高于其它样品，而北山花岗岩

中几乎不含硝酸盐和亚硝酸盐。

NO−3

结合上述实验中，土壤体系中 Tc（Ⅶ）还原率

始终最低的结果，说明实际环境中的 DOC 以及

 可能是影响 Tc（Ⅶ）生物还原 -固定的主要控

制因素。

DOC 主要来源于天然有机质的溶解，其组成

复杂，不同组分对 Tc 的迁移与转化行为具有显著
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（a）——不同环境介质体系；（b）——土壤，（c）——塔木素黏土，（d）——北山花岗岩

图 2    K. variicola X-21在不同环境介质体系（a）及不同接种量（b，c，d）时对 Tc（Ⅶ）的还原-固定

Fig. 2    Tc(Ⅶ) reduction of K. variicola X-21 under different environmental medium systems(a) and varying inoculum levels(b, c, d)
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影响，这种影响主要取决于其主要成分的化学特

性与反应活性。其中的多种小分子有机物（如甲

酸盐、乙酸盐和乳酸盐等）可作为微生物的碳源

和电子供体，促进局部还原性微环境的形成，从

而为 Tc（Ⅶ）的生物还原提供能量驱动力 [18-19]；部

分天然有机质中的电子传递介质（如醌类和黄素

类化合物）能够有效提高体系内电子传递效率，

加速 Tc（Ⅶ）的还原过程 [8, 20]。此外，天然有机质

中的某些组分（如典型配体乙二胺四乙酸（EDTA）

以及腐殖酸、黄腐酸等腐殖质）可显著提高 Tc（Ⅳ）

氧化物的溶解度 ，使其由约 10−8  mol/L 升高至

10−7 mol/L，从而改变其存在形态并增强其迁移能

力 [21]。该过程可能增加 Tc（Ⅳ）的再氧化风险，对

其在环境中的归趋及长期地球化学稳定性产生

重要影响。因此，DOC 可通过多种机制共同作

用，从电子供体、反应介质及配位溶解等多个维

度影响 Tc 的迁移、转化及其在环境中的最终归

趋，其在特定环境条件下的作用机制仍需在后续

研究中进一步阐明。

NO−3

NO−3

另一方面，    对 Tc（Ⅶ）生物还原的作用则

已较为明确。本课题组前期研究结果以及相关

文献 [22-23] 均表明，    具有较强的氧化性和竞争

性电子受体特征，从而削弱了微生物对 Tc（Ⅶ）的
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（a）——不同环境介质体系；（b）——土壤，（c）——塔木素黏土，（d）——北山花岗岩

图 3    B. cereus X-68在不同环境介质体系（a）及不同接种量（b，c，d）时对 Tc（Ⅶ）的还原-固定

Fig. 3    Tc(Ⅶ) reduction of B. cereus X-68 under different environmental medium systems(a) and varying inoculum levels(b, c, d)
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NO−3还原能力。因此，土壤中较高的    含量是抑制

Tc（Ⅶ）生物还原的主要原因。 

2.2　动态柱中 Tc 的还原与固定 

2.2.1　还原柱中 Tc 的流出与滞留　在实际自然

环境中，Tc 通常随水体在环境介质孔隙中迁移。

因此，有必要在流动条件下考察微生物 -土壤 /矿

物体系对 Tc的还原-固定能力。如表 1、图 1所示，

实验构建了微生物 -土壤 /矿物柱体系，并通过 Br−

示踪法测定了各柱的初始有效孔隙体积，结果示

于图 5。如图 5 所示，根据 Br−的穿透体积确定该

柱的初始有效孔隙体积 [11]，其中土壤柱为 7.5 mL，

塔木素黏土柱和北山花岗岩柱均为 8.5 mL。

在接种与不接种微生物体系中，分别测定 Tc

的流出曲线，结果示于图 6。如图 6 所示，未接种

微生物时，Tc在土壤柱中的穿透体积约为 10.0 mL，

而在塔木素黏土柱和花岗岩柱中约为 9.0 mL，比

各柱初始孔隙体积稍大。花岗岩柱中的 Tc 在约

18.0 mL 时就几乎完全流出，快于土壤柱和塔木素

黏土柱。接种 K. variicola X-21 后，三种环境介质

柱中 Tc 的穿透体积均约为 10.0 mL，在 20.0 mL 时

各体系中仍有少量 Tc 流出；而接种 B. cereus X-68
后，Tc 在土壤、塔木素黏土和花岗岩柱中的穿透

体积分别约为 10.5、10.0、11.0 mL，在 20.0 mL 时

各体系中的 Tc 也未完全流出。上述结果表明，微

生物的引入不同程度增加了 Tc 的穿透体积，同时

也延缓了 Tc在柱中的完全流出。

为进一步揭示 Tc在动态柱中的滞留特征，在排

空柱中液体后，将其按 1 cm 间距切分（图 7（a））。

分析其中 Tc的含量，结果示于图 7（b—d）。如图 7

（b—d）所示，未接种细菌的土壤、塔木素黏土和

花岗岩中均未发现 Tc 滞留，与静态实验的结果一

致。接种细菌的动态柱中，发现了明显的 Tc 滞

留，且其空间分布与菌体分布一致，表明 K. variic-
ola X-21 和 B. cereus X-68 均可在流动条件下还原

并固定 Tc。 

2.2.2　预还原柱中 Tc 的流出与滞留　为评估被

还原 -固定的 Tc 的稳定性，在有氧与乏氧条件下

对微生物预还原的 Tc 进行连续流水冲刷，监测

Tc 的流出情况，并分析柱内滞留比例。K. variic-
ola X-21 预还原体系的结果示于图 8。如图 8 所

 

表 2   土壤 /矿物的元素构成（XRF）

Table 2    Elements in soil/mineral(XRF) %　

样品 w（Na） w（Mg） w（Al） w（Si） w（P） w（S） w（Cl） w（K） w（Ca） w（Ti）

土壤 1.01 1.26 8.65 29.97 0.31 0.15 0.02 2.82 2.79 0.49

塔木素黏土 1.86 5.64 6.86 20.14 0.038 1.25 0.06 3.69 12.48 0.60

北山花岗岩 3.12 1.48 8.76 27.63 0.31 0.34 0.03 3.67 3.64 0.45

　　注：仅列出除氧外，含量最高的10种元素

 

表 3   土壤 /矿物的关键组分含量

Table 3    Key component contents of soil/minerals

样品 w（Fe） / （mg•g−1） w（有机质）/ （mg•g−1） w（TOC）/（mg•g−1） w（DOC）/（μg•g−1） w（NO3-N）/（μg•g−1） w（NO2-N）/（μg•g−1）

土壤 32.64 88.44 51.30 190.11 27.01 0.35

塔木素黏土 28.77 65.68 38.10 88.68 5.83 0.00

北山花岗岩 45.96 8.26 4.79 45.79 0.00 0.07

　　注：TOC通过熏蒸-TOC仪分析法测试；DOC通过水浸提-TOC仪分析法测试；分别通过邻菲啰啉比色法[16]、重铬酸钾法和砷钼酸法[17]测试样品溶

解后的Fe、硝酸盐氮和亚硝酸盐氮含量
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示，流出液的放射性计数随时间递减，前 72 h 流

出液中 Tc 含量较高，后续流出液中 Tc 含量较低

且趋于稳定。前期的 Tc 流出可归因于溶解 Tc 或

含 Tc 菌体的随水迁移，整体上有氧条件下流出液

的放射性计数更高，提示 Tc 被再氧化溶出。不同

介质中，土壤柱最初流出的 Tc 最少，塔木素黏土

柱次之，显示其对 Tc具有较强的滞留能力。450 h

后，乏氧条件下 Tc滞留率分别为：土壤体系 89%～

98%，塔木素黏土体系 74%～87%，北山花岗岩体

系 29%～86%；而有氧条件下 Tc 的滞留率分别为：

土壤体系 87%～ 97%、塔木素黏土体系 57%～

84%、北山花岗岩体系 43%～67%。总体上，Tc 的

滞留率沿进水端至出水端呈递增趋势，且在乏氧

条件下 Tc 的滞留率相对更高，说明有氧环境会增

强 Tc 在环境中的迁移能力。在土壤体系中 Tc 的

滞留率最高，其次为塔木素黏土体系，最低的为

北山花岗岩体系。因此，三种环境介质体系中，

对 K. variicola X-21还原后 Tc 的固定能力强弱顺

序为：土壤＞塔木素黏土＞北山花岗岩。

B. cereus X-68 体系呈现类似规律（图 9）。总

体上，流出液中 Tc 含量最高为花岗岩柱，其次为

塔木素黏土柱，最低为土壤柱。经过 450 h 的流

水冲刷，乏氧条件下 Tc 的滞留率分别为：土壤体

系 87%～95%，塔木素黏土体系 68%～89%，北山

花岗岩体系 21%～70%；有氧条件下 Tc 的滞留率

分别为：土壤体系 82%～96%、塔木素黏土体系

47%～85%、北山花岗岩体系 37%～53%。对 Tc

固定能力强弱顺序同样为：土壤＞塔木素黏土＞

北山花岗岩。这可能归因于土壤在细菌的作用

下，更容易形成土壤 -细菌团聚体，从而增强了对

Tc 的物理滞留。值得注意的是，虽然两株菌株体

系的滞留率总体趋势相同，但 K. variicola X-21
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预还原 Tc的滞留率相对更高。 

3　结　论

本研究基于从我国本土环境分离获得的两株

代表性菌株 K.variicola X-21 和 B. cereus X-68，系统

考察了其在土壤、塔木素黏土及北山花岗岩等典

型环境介质中的 Tc（Ⅶ）还原-固定行为，并进一步

评估了还原产物在氧化环境下的稳定性，得出以

下结论。

（1）  天然介质本身几乎不具备对 Tc 的吸附或
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图 7    柱体切分的示意图（a）及 Tc在不同柱内分布情况（b—d）

Fig. 7    Schematic diagram of column segmentation(a) and distribution of Tc within different columns(b-d)
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图 8    K. variicola X-21预还原柱 Tc流出（a—c）及在柱内的滞留（d—f）

Fig. 8    Tc elution(a-c) and retention patterns(d-f) of K. variicola X-21 pre-reduction column
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转化能力，而微生物则是决定 Tc（Ⅶ）归趋的关键

驱动因子。在静态实验中，两株菌均可显著促进

Tc（Ⅶ）还原 ，且还原率随菌株接种量增加而提

高，但土壤体系因      含量较高而表现出最强的

抑制效应。

（ 2）  在动态柱实验中 ，微生物有效延缓了

Tc 的突破与流出，说明在流动条件下生物作用依

然能够发挥显著的阻滞效应 ；其中土壤体系对

Tc 的滞留能力最强，其次为塔木素黏土，而花岗

岩体系最低。

（3）  进一步的预还原柱实验表明，微生物诱

导的 Tc 固定产物在乏氧条件下具有较高的稳定

性，长时间冲刷后滞留率仍保持在较高水平；然

而在有氧条件下，部分还原产物发生再氧化并重

新迁移，表明氧化环境是影响 Tc 固定产物长期行

为的关键因素。值得注意的是，K. variicola X-21

生成的还原产物抗氧化性优于 B. cereus X-68，显

示不同菌株在控制 Tc 还原-固定的稳定性方面存

在差异。

本研究揭示了典型微生物在复杂土壤 /矿物

体系中对 Tc 迁移行为的生物地球化学调控作用，

阐明了环境介质组成及氧化还原条件对该过程

的关键影响。研究结果不仅为深入理解 Tc 在天

然环境中的长期迁移与归趋提供了实验依据，也

为放射性 Tc 污染场地的原位生物修复策略设计

提供了理论指导。同时，对高放废物处置场地的

安全性评估与选址优化具有重要参考价值，可为

处置库工程屏障体系设计及长期性能预测提供

科学支撑。未来研究可在此基础上进一步探索

微生物群落演替、电子受体竞争及多场耦合作用

对 Tc 迁移固定的长期影响，为放射性废物地质处

置与环境修复工程的可持续安全提供更加完善

的科学依据。
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