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摘要:利用 SBR反应器, 以浓度(以 N 计,下同) 120~ 650 mgPL的自配氨氮废水,在 01 48~ 3160 kgP( m3#d)的氨氮负荷下,探讨了

自养硝化颗粒污泥的形成过程.结果表明, 以硝化污泥接种, 氨氮负荷为 0148 kgP( m3#d) , 温度为 30e ? 2e , 逐渐缩短沉淀时

间至10 min 的条件下,硝化颗粒可以在第 22 d形成, 并在第43 d 进入相对稳定期, 平均粒径达到500Lm 左右.颗粒污泥的平均

粒径变化经历了迟滞期、快速增长期和稳定期 3 个阶段. 污泥平均粒径由接种污泥的 127 Lm 增长到稳定期的 500 Lm 左右. 在

快速增长期,平均粒径增长速度可达 12 LmPd.成熟颗粒污泥的形状规则、分界清晰, 分布有大量杆菌, 粒径> 300 Lm 的颗粒污

泥所占比例达 7416% , 污泥相中已基本没有絮状污泥. 污泥在颗粒化过程中, 颜色由接种污泥的灰褐色转变为颗粒污泥的黄

红色.硝化颗粒污泥表面分布有大量杆菌和块状的 EPS 结构.
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Abstract: The formation of aerobic granular sludge was investigated by seeding completely autotrophic nitrifying sludge in sequencing batch

reactors ( SBR) using synthetic wastewater containing ammonia in the range of 120- 650 mgPL under the loading rates of 01 48- 3160 kgP( m3#d) .

The experimental results indicated that the granular sludge could be formed on day 22 in SBR by inoculating nitrifying sludge when ammonium

loading rate was 0148 kgP( m3#d) , temperature was 30e ? 2e and the settling time was gradually decreased to 10 min. The size variation of

granular sludge underwent three stages: stagnant, rapid increase and stable stages. The granules kept increasing in size to around 500 Lm at

rate of 12 LmPd and became stable on 43 days. The mature granules held regular shapes and clear outline. The granular sludge with diameter

larger than 300Lm accounted for 7416% , there was almost no flocculate sludge in the reactor. During the granulation process, the color of the

sludge became yellow reddish from grey. There were great amount of bacillus and clump of EPS distributed on the surface of granular sludge.
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  污泥颗粒化 ( granulat ion)是指废水生物处理系

统中的微生物在适当的环境条件下,相互聚集形成

一种密度较大、体积较大、体质条件较好的微生物聚

集体
[ 1]

.按照微生物代谢过程中的电子受体,颗粒污

泥可分为好氧颗粒污泥和厌氧颗粒污泥; 按照微生

物利用的碳源, 颗粒污泥可以分为自养颗粒污泥和

异养颗粒污泥. 好氧异养颗粒污泥近年来得到了重

视
[ 2~ 6]

,但自养颗粒污泥,如硝化污泥的颗粒化研究

还很少.硝化颗粒污泥的形成能够提高反应器内硝

化污泥的浓度和反应器的脱氮能力
[7, 8]

.虽然在连续

流反应器中已经成功地培养出硝化颗粒污泥, 但反

应器的结构设计复杂,操作和能耗要求高,难以实现

放大乃至应用
[ 9, 10]

. 更重要的是,连续流模式下的硝

化颗粒污泥的形成需要很长时间. Tsuneda 等
[ 10]
在连

续流反应器运行 100 d才形成硝化颗粒污泥,在 300

d硝化颗粒污泥的平均粒径才达到 346 Lm. 即使在

接种污泥中加入 Fe2O3 和厌氧颗粒污泥来促进颗粒

污泥的形成, 硝化颗粒污泥在连续流反应器中的形

成仍需 100 d左右
[ 11, 12]

.因此, 缩短硝化颗粒污泥的

培养时间、简化颗粒培养的操作条件成为提高硝化

颗粒工艺适用性和竞争力的关键.

本研究以硝化污泥接种, 采用目前广泛应用于

异养好氧颗粒污泥培养的 SBR模式,探讨自养硝化

颗粒污泥的形成过程.

1  材料与方法

1. 1  接种污泥

接种硝化污泥由取自某工业废水处理厂和城市

污水处理厂的混合污泥驯化而成. 污泥在氨氮负荷

为 0124 kgP( m
3#d)的间歇进水模式下经 30 d驯化.
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1. 2  试验用水

试验配水以硫酸铵作为氮源, 碳酸氢钠为唯一

碳源和硝化过程所需的碱度. 整个运行过程中 pH

只通过在配水中加入碳酸氢钠来控制在 613~ 816

范围内, 碳酸氢钠与氨氮的质量比为 1115B1; 配水

中氮磷比为5B1,磷由 KH2PO4 和 K2HPO4 共同提供,

两者所提供的磷的量相同.除碳、氮和磷外,每 L 配

水中还加入20 mg MgSO4#7H2O, 10 mg FeSO4#7H2O,

15 mg CaCl2#2H2O和 1 mL微量元素储备液.微量元

素储备液的成分见表 1.

表 1 微量元素储备液的成分Pg#L- 1

Table 1  Trace element reserving solution composit ionPg#L- 1

组分 浓度 组分 浓度 组分 浓度

EDTA-2Na 10100 CuSO 4#5H2O 0103 CoCl2#6H2 O 0110

MnCl2#4H2O 0112 ( NH4) 6Mo7 O24#4H2O 0105 AlCl3#6H2O 0105

ZnSO 4#7H2O 0112 NiCl2#6H2O 0110 H3 BO3 0105

1. 3  试验装置及流程

11进水槽; 21 进水泵; 31 进水口; 41SBR反应器;

51 出水口; 61 出水泵; 71 出水槽; 81 空气泵;

91气体流量计; 101曝气砂石; 111 时间控制器

图 1  试验装置及流程示意

Fig. 1  Test ing apparatus and process schemat ic diagram

试验装置和工艺流程如图 1所示. SBR 反应器

内径为 5 cm,高 120 cm,总容积为 214 L. SBR运行周

期分为进水、曝气、静置沉淀和排水 4个阶段, 由时

间控制器严格控制. 废水由反应器底部进入, 空气经

转子流量计调节流量后通过曝气头从反应器底部进

行曝气, 曝气结束后反应器静置一段时间使污泥沉

淀,然后从反应器 1P2高度处排水(图 1) . 反应器放

置于温度为 30 e ? 2 e 的温控室内. 试验中 SBR的

其他操作参数见表 2.

表 2  SBR运行条件

Table 2  SBR operation condition

操作参数 数值 操作参数 数值

反应器内径Pcm 5 进水时间Pmin 4

每周期进水量PL 110 沉淀时间Pmin 39 y10

曝气量PL#min- 1 210 排水时间Pmin 5

运行周期Pmin 180 进水氨氮浓度Pmg#L- 1 120

HRTPh 6 氨氮负荷Pkg#( m3#d) - 1 0148

1. 4  分析方法
氨氮:纳氏试剂比色法;亚硝酸氮: N-( 1-萘基)-

乙二胺光度法; 硝酸氮:麝香草酚比色法; DO: 美国

YSI 5000 溶氧仪. 溶氧仪每次使用之前都利用空气

进行校正,并定期更换 DO探头平衡液.测定反应器

内 DO时, 将DO探头从反应器顶部深入液面以下约

20 cm; SS和VSS:标准重量法.

污泥粒径及粒径分布:污泥粒径及粒径分布通

过粒径激光分析仪( Malvern Mastersizer 2600)或图像

分析 系 统 ( Quantimet 500 image analyzer, Leica

Cambridge Instrucments) 进行测定.当颗粒大小在 015

~ 1 880 Lm范围时采用粒径激光分析仪测定: 在校

正激光分析仪背景值后,将 5~ 10 mL 充分混匀的颗

粒污泥样品加入分析仪的进样口, 分析仪通过激光

透光率计算出颗粒污泥的平均粒径和粒径分布, 一

般每个样品平行测定 3~ 5次. 当颗粒污泥的粒径较

大时,将充分混匀的泥样放置于培养皿中,通过图像

分析系统测定污泥粒径大小, 每个样品至少摄取

100幅图像进行分析.

污泥扫描电镜观察: ¹ 固定:污泥样品先用 PBS

缓冲溶液冲洗3遍,然后用 2%戊二醛溶液在 4 e 下
固定4 h;并用 0110 molPL二甲胂酸钠溶液冲洗3遍,

每遍 20 min; º 脱水: 固定后的样品分别用 30%、

50%、70%、85%、95% 和 100% 乙醇依次进行脱

水,每次 20 min,最后将污泥储存于 4 e 下 100%乙

醇内; » 置换:用丙酮对脱水后的样品置换 2次, 每

次 20 min; ¼二氧化碳临界点干燥( Polaron E3000,

VG Microtech ) ; ½ 离子溅射喷金 ( Polaron LT7480,

Cryoprep) ; ¾样品在 25 kV下进行扫描电镜显微观

察( Stereo scan420, Leica Cambridge Instruments) .

2  结果与讨论

2. 1  污泥的形态变化
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接种硝化污泥由混合活性污泥驯化而成, 其结

构疏松呈灰褐色,有少量的土黄色.污泥的形状非常

不规则,没有明显的分界,部分污泥之间有丝状相连

[图 2( a) ] .

在第 4周,污泥中以小颗粒为主,原有的絮状污

泥基本消失.污泥中的小颗粒边缘起伏不平, 且形状

不规则[图 2( b) ] .污泥的颜色也逐渐从土黄色向黄

红色过渡,粒径较大的污泥颜色更红,这一方面可能

是硝化菌的颜色,另一方面也可能是由于聚集体以

配水中所加入 FeCl3 作为核心形成,导致其更偏红

色. Tsuneda等
[ 11]
在利用连续流反应器培养全自养硝

化颗粒污泥的过程中发现, 在进水中加入的 Fe2O3

可被微生物作为载体, 促进硝化颗粒的形成.本研究

在 废水中加入的 FeCl3 也可能起到颗粒内核的

作用.    

需要注意的是,此时污泥中还夹杂着一些片状、

尺寸较大的生物膜碎片. 部分微生物在生长过程中

会粘附在反应器壁上形成生物膜, 试验中定期对反

应器壁的清洗造成这些生物膜碎片脱落进入污泥相

中.在运行连续流自养硝化生物膜反应器时发现,脱

落的生物膜可分解并最终形成硝化颗粒污泥
[ 13, 14]

.所

以,本研究中由反应器壁脱落的生物膜也可能作为全

自养硝化颗粒的前体,它们在系统的不断剪切作用下

有可能分解并逐渐生长成为颗粒污泥.

图 2  污泥形态随培养时间的变化

Fig. 2 Variation of sludge shape at dif ferent time

 

  在第 6周, 污泥中颗粒污泥所占的比例明显增

加,而生物膜碎片所占的比例减少,且尺寸上也比原

来小[图 2( c) ] .约有 50%的颗粒污泥相互之间还有

联结, 这说明颗粒污泥可能是由生物膜碎片在不断

剪切下解体形成.

随着所形成的颗粒污泥不断受到剪切作用以及

硝化菌的不断生长, 颗粒尺寸逐渐变大,在第 10周

达到成熟[图 2( d) ] .成熟颗粒污泥的形状比刚形成

的颗粒更加规则饱满,呈椭球形;颗粒粒径的差异比

刚形成的颗粒污泥要小; 颗粒轮廓清晰,边缘光滑,

用肉眼即可轻易辨识. 此时,污泥相中绝大部分为颗

粒污泥,仅有少量生物膜碎片, 絮状污泥几乎没有.

这表明通过短沉淀时间的不断选择, 絮状污泥已被

逐渐淘汰出反应器, 而生物膜碎片在剪切的不断冲

击下也逐渐分解形成颗粒,这些颗粒随着硝化菌生

长和剪切的共同作用, 逐渐达到成熟稳定.

2. 2  污泥微观结构的电镜观察

利用 SEM 对硝化颗粒的微观结构进行了观察,
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结果发现硝化颗粒污泥整体结构比较密实, 颗粒表

面相对比较光滑, 其中夹杂着少量孔隙[图 3( a) ] .

颗粒中分布有少量的原生动物结构[图 3( b) ] . 这些

原生动物的部分结构暴露在颗粒表面, 另一部分则

深嵌在颗粒内部.有大量杆菌分布在原生动物嵌入

颗粒的部位, 由此推断原生动物可能在颗粒中起到

支架的作用, 它们作为颗粒结构的主体供细菌附着

在上面生长. Weber 等
[ 15]
在异养颗粒中也发现了类

似的原生动物结构, 他们认为原生动物可作为支撑

促进颗粒的形成.

图 3 硝化污泥结构

Fig. 3  Structure of nitrifying sludge

 

2. 3  颗粒污泥的粒径变化

颗粒污泥与普通活性污泥相比,其粒径较大, 很

容易通过肉眼辨识.普通活性污泥向颗粒污泥转化

的过程中, 污泥的平均粒径也会发生很大变化. 因

此,污泥平均粒径的变化可用来反映污泥颗粒化的

过程,同时也作为颗粒污泥是否稳定的判据.

本研究中, 颗粒污泥的平均粒径的变化可分为

3个阶段:迟滞期、快速增长期和相对稳定期(图 4) .

迟滞期从启动开始直至第 15 d左右, 此阶段的污泥

粒径没有太大变化, 在 120 Lm 左右波动, 基本维持

在接种污泥的平均粒径水平; 粒径变化在迟滞期之

后进入快速增长期, 污泥平均粒径由第 15 d 的 162

Lm 几乎呈线性增长至第 43 d的 497 Lm, 粒径的平

均增长速度达到 1210 LmPd.污泥粒径经过快速增长

后,在第 43 d 后进入稳定期, 此阶段污泥粒径基本

稳定在500 Lm左右.

污泥粒径的变化也与污泥的外观形态密切相

关.在迟滞期阶段, 污泥主体呈灰褐色, 形态与接种

污泥相近; 而当粒径变化由迟滞期过渡到快速增长

期时,污泥开始相互聚集, 并有小颗粒污泥出现; 在

粒径变化进入快速增长期后, 絮状污泥逐渐被淘汰

出反应器系统, 同时污泥中的生物膜碎片在系统剪

切作用下不断解体形成小颗粒. 这些小颗粒在剪切

图 4  污泥粒径变化

Fig. 4  Change of particle size

 

的冲击下,相互分离,且粒径逐渐变大, 颗粒的外形

和边缘也变得更加规则和光滑; 当粒径增长进入稳

定期后,大部分生物膜碎片都已分解形成颗粒污泥,

颗粒污泥的粒径逐渐达到稳定.

2. 4  颗粒污泥的粒径分布

颗粒污泥粒径的分布能够反映出不同形态的污

泥在污泥中的比例.在硝化颗粒污泥的形成过程中,

在污泥平均粒径逐渐增大的同时, 污泥粒径的分布

也有很大改变(图 5) .

接种污泥的平均粒径为 127 Lm,污泥粒径分布
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图 5  粒径分布随培养时间的变化

Fig. 5  Change of part icle size at different time
 

比较单一, 粒径 < 200 Lm 的污泥占总污泥的

8910%; 整个污泥中粒径为 89~ 100 Lm 的污泥比例

最高, 约占总污泥的 617%. 接种污泥中粒径> 300

Lm 的污泥仅占710% ,考虑到污泥当中的杂质及仪

器分析误差,基本可认为没有颗粒污泥.

第 22 d, 反应器中已经明显出现了很多颗粒污

泥,污泥粒径分布图的峰值整体向高粒径方向移动,

污泥粒径分布的范围变大, 污泥之间的粒径差异变

大.此时粒径< 200 Lm 的颗粒污泥占 6118% , 而粒

径为 317~ 796 Lm 的污泥所占比例增加到 2117% .

污泥粒径分布的范围变大主要由反应器壁的生物膜

碎片脱落进入污泥相引起.

在第 86 d, 污泥中粒径< 200 Lm 的污泥只有

814% ,可见污泥相中基本全为颗粒污泥. 实验还发

现,在第 86 d 与第 43 d, 颗粒污泥的粒径分布十分

相似,只是第 86 d污泥的平均粒径稍大. 这表明在

第43 d后虽然还有小部分颗粒污泥继续增长, 但大

部分颗粒污泥已进入稳定期.

2. 5  颗粒污泥形成机制分析

研究结果表明, 利用 SBR反应器可以在较短时

间内培养出全自养硝化颗粒污泥, 污泥粒径在 SBR

中能更快增长并在更短时间内达到稳定. SBR 比连

续流模式在好氧颗粒培养上更有效,这与好氧颗粒

的形成机制密切相关. 好氧颗粒污泥是在好氧条件

下细胞自身固定化形成的聚集体, 是细菌聚集生长

和环境中剪切作用造成的细菌分散的动态平衡结

果
[ 16, 17]

.好氧颗粒的形成需要反应器施加一定的选

择压力,以使絮状污泥逐渐淘汰出反应器.

在SBR中微生物的选择压力则通过控制沉淀

时间的长短来提供.由于 SBR中沉淀与曝气过程完

全分离, 所以在缩短沉淀时间增加对微生物选择压

力的同时, SBR还能采用较大的曝气量提供充足的

剪切作用.本研究启动反应器时所采用的曝气量为

110 LP( min#L) ,比在 AUFB 中成功培养出全自养硝

化颗粒时所采用的最大曝气量高出近 4倍. 因此,在

SBR更强的选择压力和更剧烈的剪切作用下, 污泥

能够在更短时间内形成颗粒,颗粒粒径也能更快增

长并达到稳定.

SBR除了能在更短时间形成全自养硝化颗粒污

泥,它在反应器结构和运行操作上也比连续流硝化

颗粒反应器简单. 用于培养全自养硝化颗粒污泥的

连续流反应器结构一般较复杂. 研究者或通过添加

预曝气池,或增加高径比来满足硝化颗粒污泥的培

养需求
[ 9, 10]

. Tsuneda等
[ 10]
所采用的 AUFB其高径比

达到64B1, 而且连续流系统都需设置专门的泥水分

离体系,例如三相分离器或外置的沉淀池.在运行操
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作上, 连续流反应器也有较高要求. Debeer等
[ 9]
采用

的连续流体系需要 47 ~ 7015 的高回流比, 而

Tsuneda 等
[ 11]
和 Tokutomi等

[ 12]
采用的体系则需严格

控制曝气. Tsuneda 等
[ 11]
采用的体系只有在曝气量

01071~ 0121 LP(min#L)之间才能培养出硝化颗粒.

而本研究所采用的 SBR体系, 反应器为结构最简单

的柱状反应器, 高径比为 24B1, 加大曝气量不会导

致污泥流失. 因此, 在培养全自养硝化颗粒上, SBR

要比连续流反应器模式更具优势.

虽然硝化菌生长速率要低于异养菌,但发现当

硝化颗粒污泥在粒径快速增长期内,粒径增长的平

均速度可达到 12 LmPd, 与异养颗粒在 SBR 中的粒

径平均增长速度相当. 这说明自养硝化菌与异养菌

形成好氧颗粒的机制可能不同. 从前面硝化污泥形

态变化的分析可知,硝化颗粒污泥很可能由反应器

壁脱落的生物膜在不断剪切作用的冲击下逐渐分解

形成. 硝化污泥平均粒径的快速增长原因是生物膜

碎片的分解和絮状污泥的逐渐淘汰,而不仅仅是硝

化细菌的快速增长. 在硝化颗粒污泥的形成过程中,

反应器内的生物量始终保持在 1~ 2 gPL, 污泥量没

有大幅度增长也说明, 硝化颗粒污泥的粒径增长的

主要原因可能不是硝化菌的生长.在 BAS连续流硝

化生物膜反应器中也发现, 脱落的生物膜可以形成

全自养硝化颗粒污泥
[ 13]

. 他们认为由于硝化菌不断

生长, 逐渐增加的硝化生物膜厚度阻碍了基质向生

物膜内部传递. 于是生物膜内部细菌开始溶解,再加

上生物膜外部的剪切作用使部分生物膜碎片脱落进

入污泥混合相中.一部分沉淀性能较好的生物膜碎

片可被截留在反应器中, 经过一定时间的剪切作用

逐渐形成硝化颗粒
[ 14]

.

值得注意的是,全自养硝化颗粒的形成所需的

沉淀选择压要比异养颗粒污泥的小.本研究在沉淀

10 min的条件下培养出了全自养硝化颗粒污泥, 硝

化颗粒的SVI5 为20~ 40 mLPg,且絮状污泥几乎完全

被淘汰出反应器.而 McSwain 等
[ 17]
却发现在 10 min

沉淀条件下培养的异养污泥最终以絮体为主, 污泥

的SVI高达120 mLPg.

由于颗粒污泥的传质限制要大于絮状污泥, 在

同一基质条件下,颗粒污泥会因基质竞争上的劣势

而逐渐被絮状污泥所淘汰.因此,为了保证颗粒污泥

的顺利形成和生长, 需要通过缩短沉淀时间, 利用絮

状污泥和颗粒污泥在沉淀性能上的差异, 将悬浮污

泥排出反应器
[18, 19]

. 硝化颗粒污泥之所以比异养颗

粒污泥能在更长的沉淀时间下形成,可能是因为自养

絮状污泥中的硝化菌生长速率比较缓慢,其对硝化颗

粒污泥造成的基质竞争不如异养菌絮状污泥对异养

颗粒的基质竞争强烈.因此,硝化颗粒污泥的生长所

需的沉淀选择压力低于异养颗粒所需的选择压力.

异养颗粒污泥的培养多采用 2~ 4 min的沉淀

时间,但该沉淀时间在中试和实际工业化规模反应

器中难以实现,因而限制了好氧颗粒污泥工艺的推

广和应用.而本研究中全自养硝化颗粒污泥可在 10

min沉淀时间下培养形成, 降低了对反应体系的操

作需求, 提高了好氧颗粒污泥工艺实际应用的可行

性.此外,有研究发现通过在好氧颗粒内富集硝化

菌、聚磷菌等生长速率较为缓慢的细菌,可提高好氧

颗粒的稳定性
[ 20, 21]

.因此,硝化颗粒比异养颗粒污泥

在稳定性和工艺操作需求上具有一定的优势.

3  结论

( 1)在以硝化污泥接种, 采用人工自配水,氨氮

负荷为 0148 kgP( m
3#d) , 沉淀时间逐渐缩短至 10 min

的情况下,成功培养出了全自养硝化颗粒污泥. 硝化

颗粒污泥经过生长在第 43 d进入相对稳定期.

( 2)在硝化颗粒污泥的形成过程中,污泥由形状

不规则、结构疏松的絮状污泥逐渐开始聚集,并由脱

落的生物膜碎片不断分解形成形状规则、界限清晰、

结构密实的硝化颗粒污泥,絮状污泥基本被排出反

应体系.污泥在转变过程中,其颜色也由接种的灰褐

色转变为最后的黄红色.

( 3)自养颗粒污泥的平均粒径变化经历了迟滞

期、快速增长期和稳定期 3个阶段.污泥平均粒径由

接种污泥的 127 Lm 增长到稳定期的 500 Lm 左右.

在快速增长期,平均粒径增长速度可达12 LmPd.

( 5)接种污泥中粒径< 200 Lm的污泥占总污泥

的 8910% , 粒径> 300 Lm 的污泥仅占接种污泥的

219%;第 22 d,硝化颗粒污泥在反应器内形成, 粒径

> 300 Lm的污泥所占比例提高至 2117% ; 第 43 d,

污泥中粒径> 300 Lm的污泥已达到 7416%, 污泥相

中已基本没有絮状污泥.
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