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摘　要　为探究抗生素与微塑料复合污染对厌氧消化的作用影响，采用 BMP实验考察了不同质量浓度氧氟沙

星 (OFL)、聚苯乙烯 (PS)微塑料对剩余污泥厌氧消化产甲烷的影响行为，并通过分析溶解性有机物 (DOM)、胞

外聚合物 (EPS)变化规律、厌氧发酵 4阶段代谢以及微生物群落探讨其影响机理。结果表明，与对照组相比，

单一 OFL和单一 PS微塑料污染使甲烷累积产量分别下降了 15.95%~81.36%、4.25%~5.78%；而在复合条件下，

两者表现出协同效应，故导致产甲烷速率的进一步下降和有效产气时间的缩短，其中 OFL胁迫占主导。机理探

究发现，不论单一 OFL还是复合污染，DOM中腐殖质类物质均明显增加，EPS组分结构趋于复杂化，厌氧消

化 4阶段均受到明显抑制。单一 PS微塑料污染在反应初期可提高产甲烷速率，且对厌氧消化 4阶段的影响相对

较小。微生物群落分析发现，复合组与单一 OFL组群落分布更为相近，产酸细菌与嗜乙酸产甲烷菌的相对丰度

均明显下降，这导致乙酸营养型产甲烷途径受到严重抑制。本研究结果可为复杂污染情况下剩余污泥资源化处

理的工艺调控提供参考。
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污水处理厂的能耗问题已成为关注的焦点。目前，众多研究都在优化污水处理厂的运行模

式，以期实现能源的循环利用。污水处理厂存在大量有机能源和生物质可以被利用和回收。剩余

污泥作为一种重要的运行副产物，具有污染物与可利用资源的双重特性。一方面，剩余污泥中含

有丰富的有机质和多样的微生物群落，通过厌氧消化等处理可实现可再生清洁燃料的有效回收；

另一方面，在污水处理阶段未能被清除从而迁移进入剩余污泥中的多种污染物，如重金属、无机

纳米颗粒、微塑料、抗生素等，这些物质已被证实具有毒害性 [1]。厌氧消化作为一项依赖多级生化

反应相互关联、相互协调进行的处理技术，其发酵产能的高效性和稳定性离不开功能微生物的积

极参与。研究发现，在水处理阶段，大量污染物会转移到剩余污泥中，它们的存在会不可避免地

干扰厌氧消化的正常运行 [2-4]，这给剩余污泥的处置带来了新的挑战。基于此，部分研究探究了污

染物对污泥厌氧消化的影响机制：如在污泥厌氧消化过程中，微塑料会释放浸出物以干扰系统正

常运行 [5, 6]；罗红霉素会降低产甲烷菌的丰度，限制反应的进行 [2]。然而，目前鲜有研究关注到抗

生素与微塑料在剩余污泥中共存而导致的复合污染，其对厌氧消化体系的影响机理有待进一步阐明。
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根据剩余污泥复杂的污染现状，多种污染物将于同一时间集中在污泥中。氧氟沙星 (OFL)因
其具有的特殊官能团，表现出与污泥较好的亲和力，通常是剩余污泥中检出浓度最高的抗生素 [7]。

与此同时，微塑料以其强大的吸附力，被证实可与环境中其他难降解污染物结合形成危害性更高

的团聚体 [8, 9]。本研究拟探究 2种新型污染物对厌氧产甲烷系统的联合影响。选用聚苯乙烯 (PS)微
塑料和 OFL为目标污染物，在考察其单一抑制作用的基础上，进一步考察在二者耦合影响下的复

合作用，以了解复合污染负荷下厌氧消化的性能。本研究可为剩余污泥资源化过程的污染调控提

供参考。 

1    材料与方法
 

1.1    供试材料

实验底泥取自长沙市某污水处理厂，过筛处理除去大颗粒固体杂质，提高污泥均质性。实验

接种污泥为实验室厌氧发酵装置长期驯化的种泥，装置以剩余污泥为底物，培养温度为 37 ℃，

pH控制在 7.00±0.10，实验开始前，装置运行已达稳定。实验底泥及接种污泥的各项理化性质如

表 1所示。PS微塑料外观为白色粉末，平均粒径为 50 μm；OFL化学式为 C18H20FN3O4，纯度>98%，

使用前储存于 2~8 ℃ 条件下。 

1.2    实验设计

1)生化甲烷势 (BMP)实验。为分别考察 PS微塑料及 OFL的单一污染和复合污染 2种条件下对

污泥厌氧消化的影响，本研究设置单一 OFL组、单一 PS微塑料组以及复合组 3种实验条件。单一

OFL组仅投加 OFL作为污染物，OFL质量浓度分别为 50与 500 mg∙L−1，即 R1(OFL50)、R2(OFL500)
组；单一 PS微塑料组仅投加 PS微塑料作为污染物，PS微塑料质量浓度分别为 50与 100 mg∙L−1，

即 R3(PS50)、R4(PS100)组；复合组内同时投加 PS微塑料与 OFL，其中 PS微塑料质量浓度固定为

100 mg∙L−1，而 OFL质量浓度分别为 50与 500 mg∙L−1，即 R5(OFL50-PS100)、R6(OFL500-PS100)组。

另设未添加污染物的对照组，即 R0组。生化甲烷势 (Biochemical Methane Potential， BMP)批式实验

在全自动甲烷潜力测定仪 (AMPTS II，  Bioprocess Control)中开展。AMPTS II提供的厌氧培养瓶有

效容积为 400 mL，实验底泥和接种污泥投加量分别为 75和 225 mL。反应开始前，将污泥与污染物

充分混合后，加入 PBS缓冲液。通入氮气 5 min排除顶空空气，创造无氧环境。实验过程中采用水

浴装置全程控制温度在 (37±1) ℃，搅拌器持续工作保持物料均匀混合。产气终点以反应器连续 3 d
日产量不足累积产量的 1%作为指示[10]。

2)厌氧消化阶段模拟实验。本研究设置 4组模拟实验以考察在污染物介入下厌氧消化增溶、

水解、产酸、产甲烷 4个代谢过程的变化。增溶实验以新鲜污泥为消化底物，通过溶解性化学需

氧量 (SCOD)的质量浓度考察有机物的溶出程度；水解实验以含牛血清蛋白 (BSA)的合成废水为底

物，等量代替 BMP实验中的实验底泥，观察 3 d后 BSA降解率；产酸实验通过投加定量谷氨酸、

葡萄糖分别模拟蛋白和糖类底物，测定其产物即挥发性脂肪酸 (VFAs)产量；产甲烷实验采用乙酸

钠作为底物，测定甲烷产量。为保持微生物的正常代谢，合成废水成分主要有：1.0 g∙L−1 KH2PO4、

0.6 g∙L−1 MgCl2·6H2O、0.4 g∙L−1 CaCl2 以及 1.0 mL∙L−1 微量元素储备液 (含 Fe2+、Co2+、Zn2+等)。除产

甲烷实验外，其余 3组实验均添加 10 g∙L−1 甲烷抑制剂 2-溴乙烷磺酸钠，阻断有机物向甲烷的转

表 1    实验底泥及接种污泥的理化性质

Table 1    Physicochemical properties of substrate sludge and inoculum sludge

污泥类型 pH TS/(g·L−1) VS/(g·L−1) COD/(g·L−1) SCOD/(g·L−1)

实验底泥 7.20±0.01 38.08±0.23 14.75±0.11 30.74±0.02 1.76±0.04

接种污泥 6.75±0.02 18.12±0.54 5.95±0.25 16.11±0.06 1.82±0.03
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化，其余操作与 BMP实验保持一致。 

1.3    测定指标与方法

BMP实验产气量由 AMPTS Ⅱ仪器自动进行计量。实验进程中定期取样，对样品做 8 000 r∙min−1

离心、0.45 μm过滤处理后，测定其相关理化指标。COD采用消解分光光度法 [11] 测定；可溶性蛋

白和多糖的测定方法分别为 Folin-Lowry法 [12] 和蒽酮硫酸法 [13]；VFAs的测定采用气相色谱法

(7820A，Agilent  Technologies)[14]；胞外聚合物 (EPS)采用热提取法 [15]；溶解性有机物 (DOM)及
EPS组分结构的测定采用三维荧光法 (Horiba Aqualog，HORIBA Scientific)。 

1.4    动力学模拟

采用修正 Gompertz模型 [16] 评估厌氧消化性能，进一步讨论 2类污染物的作用机制。BMP实验

结束后，将采集到的产甲烷数据导入 Origin软件进行拟合。修正 Gompertz模型如式 (1)所示。

P = Pm× exp
{
−exp

[
Rm× e

Pm
(λ− t)+1

]}
(1)

式中：P为累积甲烷产量，mL∙g−1(以单位 VS的产量计)；Pm 为最大产甲烷潜力，mL∙g−1；Rm 为最

大产甲烷速率，mL∙(g∙d)−1(以单位 VS在单位时间内的产量计)；λ为滞后期，d； t为反应时间，d；
e取 2.718 3。 

1.5    微生物群落结构分析

16S rRNA测序工作委托第三方进行，细菌与古菌的测序引物分别为 338F-806R与 524F10extF-
Arch958RmodR。BMP实验结束后，采集 R0、R2、R4及 R6组的样品，考察其细菌与古菌群落变化。 

2    结果与讨论
 

2.1    OFL 与 PS 微塑料单一及复合污染对甲烷产量的影响

1)单一污染对累积甲烷产量的影响。图 1(a)所示为 R0、R1、R2的累积甲烷产量 (以单位 VS
的甲烷产量计)。运行初期，各组立即表现出不同的增长速率。50 mg∙L−1 OFL反应初期对产气量影

响较小，后期抑制作用逐渐增强，而 500 mg∙L−1 OFL条件下自初期就呈现出较强的抑制。至反应结

束时，R1累积产量较对照组降低了 15.95%(P<0.05)，R2产气量于第 18 d不再显著增加，最终产量

与对照组相比显著降低了 81.36%(P<0.05)。可见，OFL抑制了甲烷产量，且随着 OFL质量浓度的提

升，抑制逐渐增强。

由图 1(b)中甲烷累积产量增长趋势可以发现，反应初期 PS微塑料的存在会提升甲烷产生速

率，而运行 20 d后甲烷产量增长趋势逐渐平缓。反应结束时，R3和 R4甲烷累积产量较对照组分

别降低了 5.78%和 4.25%。可见，PS微塑料在一定程度上会造成产甲烷能力的下降，但其胁迫作

用未随投量的增加而明显增强。在厌氧消化进程中，一些尺寸微小的污染物，如 PVC微塑料 [5]、
 

图 1    不同条件下甲烷累积产量

Fig. 1    Cumulative methane production under different conditions
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纳米零价铁 [17] 等，被证实可有效促进污泥的增溶或水解，以缓解限速步骤对产气的影响，这也可

能是 PS微塑料对初期产气量具有轻微促进作用的原因。然而，PS微塑料的毒性也不可忽视。有

研究发现，PS微塑料会刺激 EPS的蛋白二级结构和表面官能团发生改变 [18, 19]，也会引起微生物群

落的变化 [3]。如图 1(b)所示，实验后期 PS微塑料的生物毒性逐渐占主导地位，故导致了产气量增

长的滞缓以及累积产量的降低。

2)复合污染对累积甲烷产量的影响。图 1(c)为 PS微塑料与不同质量浓度 OFL复合污染下甲烷

产量随反应时间的变化。至反应结束时，R5与 R6的总产气量较对照组均显著降低 (P<0.05)。将

R5与 R1的甲烷产量增长趋势进行对比发现，加入 100 mg∙L−1PS微塑料后甲烷产量增速有所变缓；

100 mg∙L−1 PS微塑料与 500 mg∙L−1 OFL复合作用时，R6产气量自第 11 d起未见明显增长，与其对

应单一条件组 R2与 R4对比，产气停止时间有所提前。上述实验结果表明，在厌氧消化产甲烷过

程中 2种污染物具有联合胁迫作用，但在不同复合条件下，协同抑制作用具体表现略有不同：低

浓度抗生素复合 PS微塑料主要会引起产气速率的降低，而高浓度抗生素与 PS微塑料的复合则会

导致反应提前终止。

3)厌氧消化产甲烷动力学分析。通过数据拟合可获得最大产甲烷潜力 (Pm)，最大产甲烷速率

(Rm)和滞后期 (λ)3个重要参数，拟合结果如表 2
所示。在所有条件下，滞后期 λ值均为 0 d，这

说明实验接种的微生物性能良好，能迅速适应

环境并利用有机质 [20]。在不同质量浓度 OFL的

作用下，R1和 R2组的 Pm 和 Rm 较对照组均有

所降低，进一步说明 OFL会抑制厌氧消化产甲

烷。投加 PS微塑料后，Rm 拟合值较对照组有

所增长，符合 R3与 R4前期产甲烷速率略高于

对照的结果。与此同时，相比于 R1，R5组的

Rm 下降了 27.5%。这与图 1(c)中 R1与 R5组产

气量增长趋势的差异相一致。 

2.2    OFL 与 PS 微塑料单一及复合污染对溶解性有机物的影响

厌氧消化过程中 SCOD的变化是溶出与消耗 2个进程共同进行的动态结果。如图 2所示，

R0的 SCOD持续降低。可见，微生物能迅速参与污泥分解和有机物降解，保证了甲烷化过程的稳

定性。R1和 R2中出现了 SCOD升高的现象。

这表明，OFL的存在不利于消化过程中有机物

的降解。R4组 SCOD在第 3 d有所升高，随后

迅速降低。这说明，R4前期有机物溶出速率

大于消耗速率。将各组反应后期的 SCOD进行

对比可以发现，单一 OFL组 (R1与 R2)有机物

降解的能力明显弱于单一 PS微塑料组 (R3与

R4)。此外，复合组在 10 d到 20 d内 SCOD积

累效应加剧。这意味着，复合条件下有机物转

化利用效率较单一组进一步降低，对消化过程

产生不良影响。

为进一步探讨 DOM的组分变化，通过三

维荧光技术对 R0、R2、R4、R6反应器内第 3 d

表 2    修正 Gompertz 动力学模型拟合参数

Table 2    Modified Gompertz kinetic model fitting parameters

反应器 Pm/(mL·g−1) Rm/(mL·(g·d)−1) λ/d R2

R0 181.07±0.66 11.78±0.15 0 0.994 3

R1 151.92±0.18 7.49±0.03 0 0.999 9

R2 31.15±0.11 3.29±0.10 0 0.989 0

R3 169.06±3.66 12.76±0.32 0 0.980 5

R4 175.26±0.72 13.32±0.21 0 0.996 5

R5 158.86±0.76 5.43±0.01 0 0.996 6

R6 28.34±0.35 5.27±0.13 0 0.988 2

 

图 2    不同条件下 SCOD 的变化情况

Fig. 2    SCOD variation under different conditions
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样品进行了测定。采用 Chen提出的区域积分法 (FRI)[21]，将三维荧光区域分为 5个区，分别表示不

同类型的有机物：区域Ⅰ(Ex/Em=200-250/250-330)表征酪氨酸类物质、区域Ⅱ(Ex/Em=200-250/330-
380)表征色氨酸类物质、区域Ⅲ(Ex/Em=200-250/380-600)表征富里酸类物质、区域Ⅳ(Ex/Em=250-
600/250-380)表征溶解性微生物代谢产物、区域Ⅴ(Ex/Em=250-600/380-600)表征腐殖质类物质，并

根据分区计算不同类型物质荧光响应百分比 Pi,n 值。如图 3所示，R0中峰 A的荧光强度最高，而

在 R2、R4、R6中荧光强度均有所下降，各污染组中区域 IV的 Pi,n 也呈现出降低趋势 (表 3)。这说

明，2种污染物会降低微生物可利用的有机物的相对含量。相较 R0，R2与 R6中新增峰 B与峰 C，
且区域Ⅲ、Ⅴ的 Pi,n 随污染物的添加同步增长。此外 R6中峰 B和峰 C的荧光强度在 R2基础上有所

增强，且 R6中峰 C在 Em方向上出现红移。这表示，R6中腐殖质类物质的荧光团浓度及其特定官

能团有所增加 [22]，而富里酸与腐殖质类物质的积累不利于生物降解 [23]。可见，在复合条件下溶解

性有机物在结构上明显趋于难降解，这也是造成产甲烷性能低下的潜在原因之一。 

2.3    OFL 与 PS 微塑料单一及复合污染对厌氧消化各阶段的影响

1)对增溶阶段的影响。增溶阶段的代谢过程主要表现为有机物的溶出，通过图 4(a)中各组第 3 d

SCOD的质量浓度考察单一及复合污染对这一阶段的影响。如图 4(a)所示，R1与 R2反应器 SCOD

质量浓度显著低于对照组 (P<0.05)。可见，OFL会降低可溶性有机质的释放。相较之下，PS微塑

料对增溶阶段的影响较弱，与对照组相比，R3与 R4抑制率分别仅有 3.81%和 8.37%(P<0.05)。复合

 

图 3    不同条件下 DOM 三维荧光光谱图

Fig. 3    EEM spectra of DOM under different conditions
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污染情况下存在协同作用，R5与 R6较对照组

抑制率增加至 44.36%和 55.66%。基于 2种污

染物对增溶阶段的单一影响，可以看出，在复

合 污 染 下 OFL的 抑 制 作 用 处 于 主 导 地 位 ，

PS微塑料的加入强化了 OFL在增溶阶段的抑

制作用，对污泥结构的转化和可溶性物质的溶

出造成影响，严重限制后续阶段的反应。

2)对水解阶段的影响。在水解阶段，微生

物将大分子复杂底物分解成为小分子有机物，图 4(b)显示了第 3 d各组牛血清蛋白 (BSA)的降解

率。OFL降低了 BSA的降解率，且抑制作用随着投加量的增加而呈递增趋势。外源污染物的存在

会造成微生物部分代谢功能 (如水解酶代谢)紊乱 [6]，或者酶与底物碰撞结合的概率降低 [24]，从而抑

制水解底物的降解。不同于单一 OFL组，含 PS微塑料的 R3和 R4组 BSA降解率略高于对照组。

基于 OFL的强抑制作用，加入 PS微塑料之后，R5的 BSA降解率较 R1降低了 10.63%(P<0.05)。这

表明，低浓度 OFL与 PS微塑料复合加强了 OFL对水解的抑制效果。然而，相较 R2，R6中 BSA降

解率提高了 18.19%。其原因可能是，PS微塑料强大的吸附能力削弱了高浓度 OFL在厌氧体系中的

扩散与分布，减少OFL与微生物或水解酶之间的直接接触，一定程度上维持了水解过程的正常进行[25]。

表 3    DOM 各区域荧光响应占比 (Pi,n)
Table 3    DOM fluorescence response

percentages by region %

编号 区域I 区域II 区域III 区域IV 区域V

R0 26.27 34.31 16.37 17.39 5.66

R2 26.30 34.06 19.23 13.36 7.05

R4 27.53 34.90 17.74 13.78 6.05

R6 26.17 33.33 19.99 13.01 7.50

 

图 4    不同污染条件对厌氧消化 4 阶段的影响

Fig. 4    Effect of different contamination conditions on four stages of anaerobic digestion
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3)对产酸阶段的影响。产酸模拟实验以谷氨酸、葡萄糖为底物，考察了发酵 4 d后系统内

VFAs质量浓度的变化。乙酸、丙酸和丁酸等主要产物均按比例换算为单位体积的 COD来计算总

VFAs质量浓度，以考量底物的转化情况。如图 4(c)所示，VFAs生成量随着 OFL投加量逐渐增加

而明显下降。这表明，OFL对产酸阶段具有抑制作用。相较对照组，50和 100 mg∙L−1 PS微塑料对

产酸过程的抑制率分别为 1.68%(P>0.05)和 8.18%(P<0.05)。ZHANG等 [26] 统计了 5 μm PS微塑料对葡

萄糖降解率的影响，发现 50~200 mg∙L−1 PS微塑料未显著影响产酸，当质量浓度达 250 mg∙L−1 时，

降解率较对照组下降了 3.81%。这表明，较低剂量的 PS微塑料可能不足以抑制产酸。此外，复合

污染对产酸活动的抑制更为明显，尤其是 R6，在第 4 d仍然检测不到 VFAs的生成。这表明，复合

条件下抑制程度加剧，致使氨基酸、葡萄糖等小分子有机物无法有效转化成产甲烷菌可利用的底

物，从而影响体系的能源利用和转化效率。

4)对产甲烷阶段的影响。如图 4(d)所示，产甲烷阶段模拟实验进行了 10 d。在提供充足乙酸

钠为底物的情况下，R1与 R2甲烷产量较对照组显著下降 (P<0.05)，可见 OFL会阻碍乙酸盐的转

化。而在单一 PS条件下，R3与 R4甲烷产量与对照组相比未见显著性差异 (P>0.05)。这说明，产

甲烷微生物受 PS微塑料的影响相对较小。在复合条件下，R5组产甲烷阶段的效率较 R1降低了

6.68%，该阶段效率的下降也是导致 BMP实验中 R5产甲烷速率低于 R1的原因之一。产甲烷菌易

受外界环境的影响，多项研究也证明有毒污染物会严重影响产甲烷菌的生长代谢情况 [2]。因此，根

据单一 OFL组与复合组中产甲烷阶段效率的下降推测，对应条件下产甲烷功能微生物的生长代谢

水平可能受到了限制。 

2.4    OFL 与 PS 微塑料单一及复合污染对 EPS 的影响

EPS的分泌是微生物防御有毒侵害的关键机制之一。由图 5可看出，两类污染物均刺激了

EPS的分泌，随着投加量的增长，EPS质量浓度 (以单位体积 COD计 )也在增加。单一条件下，

R1、R2组中 2类 EPS质量浓度均高于 R3、R4组。这表明，OFL较 PS微塑料具有更强的毒性。将

复合组与单一 OFL组进行对照发现，R5的 EPS总质量浓度与 R1基本相当 (P>0.05)，R6较 R2则显

著提高了 7.03%(P<0.05)。这表明，高浓度 OFL条件下生物毒性复合效应更强。

污染物在到达细胞体之前需要穿过 EPS层，通过三维荧光检测不同 EPS的组分变化可以大致

揭示不同污染条件对微生物的潜在毒性威胁。如图 6(a)~图 6(h)所示，R2和 R6组中峰 A、峰 B的

荧光强度及对应 I区+II区的 Pi,n 值均明显低于对照组，即其中可生物降解物质的相对含量有所降

低。基于表 4，R4中Ⅲ区与Ⅴ区的 Pi,n 值与对照组基本相当，而投加了 OFL的 R2与 R6组中富里

 

图 5    不同条件下 LB-EPS（a）与 TB-EPS（b）质量浓度

Fig. 5    LB-EPS (a) and TB-EPS (b) mass concentration under different conditions
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图 6    不同条件下 LB-EPS 与 TB-EPS 三维荧光光谱图

Fig. 6    EEM spectra of LB-EPS and TB-EPS under different conditions
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酸类物质 (Ⅲ区)与腐殖质类物质 (Ⅴ区)的相对

含量高于对照，且这 2组中新增了峰 E与峰

F，可见 EPS中富里酸类与腐殖质类物质的增

加与 OFL有直接关系。EPS中的腐殖质通常来

源于自身分泌与环境吸附，与蛋白质和多糖不

同，腐殖质难以生物降解。因此，EPS中腐殖

质的富集相当于增加了细胞体外层结构的复杂

性，使得相关酶与有机物的接触受限，这将对

水解产酸等过程造成不利影响[27]。 

2.5    OFL 与 PS 微塑料单一及复合污染对微生

物群落的影响

根据细菌属水平的结果 (图 7)，相对丰度

最高的细菌菌属依次为：Hydrogenispora、Dechlorobacter、Clostridium_sensu_stricto_1。优势菌属

Hydrogenispora具有良好的产酸性能 [28]，在 R2、R4和 R6中的相对丰度均低于对照，依次降低了

55.63%、57.93%、60.47%，这与 OFL抑制产酸的结果相吻合。结合 2.3节的结果，PS微塑料对产

酸的抑制远不及 OFL和复合污染，尽管 R4中 Hydrogenispora相对丰度大幅降低，但其余一系列产

酸菌，如通过水解蛋白产酸的 Lutispora、Proteiniclasticum等 [29, 30]在 R4中的相对丰度要明显高于对

照以及其他污染组。这说明，其水解产酸功能

细菌群落结构出现了变化。次优势菌种Dechloro-
bacter被证实具有降解抗生素的能力 [31]，在

R2与 R6中的相对丰度明显大于 R0与 R4。据

此推测，该菌可能参与了抗生素的生物降解过

程。产酸细菌 Clostridium_sensu_stricto_1在各

污染组的丰度要高于对照组。这表明，该菌属

对有毒污染物具有一定的耐受能力，这也与其

他研究结果一致[4, 32]。

古菌在属水平的优势菌属分别为Methanobac-
terium、 Methanosarcina、 Methanosaeta(图 8)。

表 4    LB-EPS 与 TB-EPS 各区域荧光响应占比（Pi,n）

Table 4    DOM fluorescence response
percentages by region %

样品类型 编号 区域I 区域II 区域III 区域IV 区域V

LB-EPS

R0 37.84 42.37 6.12 12.59 1.08

R2 26.77 24.86 33.46 8.70 6.21

R4 37.12 41.90 6.07 13.75 1.16

R6 25.98 24.75 28.23 13.25 7.80

TB-EPS

R0 37.49 38.32 5.81 16.74 1.64

R2 27.55 24.48 26.93 13.98 7.06

R4 38.57 38.20 5.83 15.97 1.43

R6 28.20 24.65 23.29 16.54 7.32

 

图 7    细菌在属水平的相对丰度

Fig. 7    Relative abundance of bacteria at the genus level

 

图 8    古菌在属水平的相对丰度

Fig. 8    Relative abundance of archaea at genus level
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这 3种菌分别代表了不同的产甲烷方式。丰度最高的 Methanobacterium是嗜氢产甲烷菌，在 R0、
R2和 R4中相对丰度分别为 60.22%、95.62%和 61.51%。复合组 R6中 Methanobacterium丰度水平与

R2较为接近，为 95.34%。这说明，复合污染体系内古菌受 OFL影响主导。由于嗜氢产甲烷菌在

OFL的影响下几乎覆盖了 R2与 R6的古菌群落。因此，在这 2组中其他产甲烷菌的相对丰度降

低。以乙酸为底物的 Methanosaeta在 R0和 R4中的相对丰度为 11.40%和 11.17%，可视作重要的产

甲烷途径之一，而在 R2与 R6中的占比仅为 0.28%和 0.21%。据此推测，OFL严重阻碍了利用乙酸

产甲烷的代谢途径 [33]。次优势菌属 Methanosarcina为兼性产甲烷菌，可利用的底物更为多样，其丰

度排序为：R0(20.29%)>R4(19.14%)>R2(1.14%)≈R6(1.13%)。综上可知，OFL对古菌群落的影响表现

在改变了其主要的产甲烷途径，结合 2.3节 OFL对产酸过程的抑制，推断在厌氧消化过程中，

R2与 R6乙酸生成受到限制，导致嗜乙酸产甲烷菌的底物缩减，从而诱导古菌群落向氢营养为主

导的代谢途径演替。 

3    结论

1)当厌氧消化受到 OFL胁迫时，甲烷产量会随其投加量增加而显著降低。机理分析发现，

OFL会导致 DOM生物降解性降低，EPS结构复杂化。产酸细菌 Hydrogenispora等以及嗜乙酸产甲

烷菌 Methanosaeta丰度明显减少，导致产酸性能下降，不利于甲烷化。

2) PS微塑料对甲烷产量的抑制弱于 OFL，且对初期甲烷生成速率略有提高；PS微塑料有利

于 Lutispora、Proteiniclasticum等消耗蛋白产酸的细菌的富集。

3)低浓度 OFL与 PS微塑料复合污染会减缓产甲烷速率，高浓度 OFL与微塑料复合污染则会

严重阻碍产酸活动的正常代谢。复合组微生物群落的变化主要受 OFL影响，古菌群落向氢营养为

主导的代谢途径演替。
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Abstract    In order to explore the influence of combined antibiotic and microplastic on anaerobic digestion, the
effects  of  two  pollutants,  ofloxacin  (OFL)  and  polystyrene  (PS)  microplastics,  on  anaerobic  digestion  were
investigated  at  different  mass  concentrations  by  BMP  tests.  The  mechanism  was  explored  by  analyzing
dissolved  organic  matter  (DOM),  extracellular  polymeric  substance  (EPS),  four  stages  metabolic  process  of
anaerobic  digestion  and  microbial  community.  The  results  showed  that  the  individual  OFL and  individual  PS
microplastics  decreased  the  methane  cumulative  production  by  15.95%~81.36%  and  4.25%~5.78%,
respectively,  compared  to  the  control.  However,  under  the  combined  conditions,  the  two  showed  synergistic
effects, leading to the further decrease in methane production rate and the reduction in effective gas production
time, in which OFL stress was dominant. The mechanism analysis revealed that both individual OFL pollution
and  combined  pollution  greatly  increased  the  humic  substances  in  DOM,  complicated  the  structure  of  EPS
components  and  inhibited  the  efficiency  of  the  four  stages  of  anaerobic  digestion.  The  individual  PS
microplastics pollution increased methane production rate at the beginning of the reaction, and caused relatively
less effect on the four stages. Microbial community analysis indicated that the combined pollution had a more
similar community distribution to the individual OFL pollution. The relative abundance of acidification bacteria
and  acetic  acid  methanogen  decreased  significantly,  which  resulted  in  a  severe  suppression  of  methanogenic
pathway of acetic acid nutrition. The results of this study can provide a reference for the process regulation of
waste sludge resource treatment under complex pollution situations.
Keywords    ofloxacin; microplastics; polystyrene; anaerobic digestion; microbial community
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