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摘要:针对微氧活性污泥技术面临的启动周期长、氮去除效率低等问题ꎬ通过投加采用葡萄籽提取物为原材料制备的纳米

铁(Ｇｒａｐｅ Ｓｅｅｄ－ｎａｎｏ ｉｒｏｎꎬＧＳ－ｎＦｅ)构建了 ＧＳ－ｎＦｅ 介导的微氧活性污泥新体系ꎬ从而实现了运行效能的提高ꎮ 研究结果表明ꎬ
ＧＳ－ｎＦｅ 的单个粒径范围在 ５０~３００ ｎｍꎻ反应器在投加 ＧＳ－ｎＦｅ 后ꎬ平均出水 ＮＨ＋

４ －Ｎ、ＴＩＮ 和 ＣＯＤ 去除率分别维持在 ８９􀆰 ４８％、
７６􀆰 ２４％和 ７９􀆰 ３９％ꎬＧＳ－ｎＦｅ 的投加使得厌氧氨氧化菌属的相对丰度由 １􀆰 ９８％增至 ２􀆰 ８７％ꎮ 此外ꎬｎｏｒａｎｋ＿ｆ＿ｎｏｒａｎｋ＿ｏ＿Ｃ１０－
ＳＢ１Ａ 的相对丰度占比由 １􀆰 ５９％增至 ３􀆰 ０２％ꎬ其可与好氧反硝化菌、铁自养反硝化菌、厌氧氨氧化等菌属共同协作ꎬ提高生物

脱氮效能ꎮ
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　 　 微氧活性污泥体系是指将溶解氧控制在 ０􀆰 ３ ~
１􀆰 ０ ｍｇ / Ｌ 的生物脱氮体系ꎬ它结合了好氧条件下的

硝化作用和微氧或厌氧条件下的反硝化作用ꎬ从而

实现氮的高效去除ꎮ 微氧活性污泥技术具备曝气能

耗低、污泥产量少等优点ꎬ但存在启动期较长、脱氮

效率难以稳定达标等问题ꎮ 为了进一步提高微氧活

性污泥体系的污染物去除效率ꎬ曾有研究人员尝试

投加铁元素介导体系的运行[１]ꎮ 铁元素为微生物

生存和繁殖所必需的微量元素ꎬ不仅能在废水处理

系统中形成铁循环为微生物提供必要的电子传递和

能量ꎬ而且可以通过降低溶解氧、氧化还原电位以及

调控 ｐＨ 等环境因素来提高脱氮效率[２]ꎮ 研究表

明ꎬ增加纳米零价铁可提高体系的运行效果ꎬ但纳米

零价铁具备易团聚、有一定的生物毒性、制备成本较

高等缺点ꎮ 近年来ꎬ采用绿色合成法制备的纳米铁

(Ｇｒｅｅｎ－ｎａｎｏ ｉｒｏｎꎬＧ－ｎＦｅ)在环境影响、生物相容

性、经济效益等方面具有明显的优势ꎬ获得了广泛关

注ꎮ 葡萄籽中含有大量原花青素、儿茶素、表儿茶

􀅰０１１􀅰
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素、没食子酸、表儿茶素没食子酸酯等多酚类物质ꎬ
具有显著的抗氧化性能ꎬ是合成 Ｇ－ｎＦｅ 的优良还

原剂ꎮ
因此ꎬ本文以葡萄籽的多酚提取物制备葡萄籽

纳米铁(Ｇｒａｐｅ Ｓｅｅｄ－ｎａｎｏ ｉｒｏｎꎬＧＳ－ｎＦｅ)并投加到微

氧活性污泥床中ꎬ构建 ＧＳ－ｎＦｅ 介导的微氧活性污

泥新体系ꎬ探究 ＧＳ－ｎＦｅ 介导微氧活性污泥生物脱

氮的性能ꎬ明确 ＧＳ－ｎＦｅ 介导的微氧活性污泥不同

生态位功能菌群互生互作机制以及微生物群落演替

规律ꎬ为 ＧＳ－ｎＦｅ 介导的微氧活性污泥应用提供理

论和技术支撑ꎮ

１　 实验材料和方法

１􀆰 １　 实验装置

本研究采用的反应装置为有机玻璃制成的外曝

气回流复氧微氧污泥床ꎬ有效容积为 １􀆰 ８ Ｌꎬ反应器

外部围绕水套保温层ꎬ水套保温层内置加热棒使内

部的温度维持在 ３０℃ꎮ 通过蠕动泵将模拟城市污

水送入反应器ꎬ污水经上升流后ꎬ通过反应装置的顶

部出水口流入外部出水池ꎬ出水池中设置曝气泵实

现出水的复氧过程ꎬ部分复氧后的水通过回流泵回

流至反应器中ꎬ剩余水溢流至出水桶排放ꎮ
１􀆰 ２　 葡萄籽铁的制备

通过将 ２０ ｇ / Ｌ 的葡萄籽粉末加热至 ８０℃
(１􀆰 ５ ｈ)制备葡萄籽提取物ꎬ同时制备 ０􀆰 １ ｇ / ｍｏｌ
ＦｅＣｌ３ 的溶液ꎮ 然后ꎬ将 ０􀆰 １ ｇ / ｍｏｌ ＦｅＣｌ３ 以 ２ ∶１的体

积比添加到 ２０ ｇ / Ｌ 的葡萄籽提取物溶液中ꎬ液体颜

色迅速转变为黑色ꎬ依据颜色的变化可初步认为生

成了 Ｆｅ０ꎮ 而后滴加 ＮａＨＣＯ３ 溶液调节 ｐＨ 至 ７ꎬ制
备葡萄籽提取物合成的纳米铁(ＧＳ－ｎＦｅ)ꎬ用去离子

水将 ＧＳ－ｎＦｅ 洗涤并冷冻干燥 ４８ ｈꎬ得到 ＧＳ－ｎＦｅ
粉末ꎮ
１􀆰 ３　 实验方法

外曝气回流复氧微氧污泥床的实验污泥取自

课题组内长期微氧运行后的活性污泥ꎬ反应装置

内的污泥的初始混合液悬浮固体(ＭＬＳＳ)和混合

液挥发性悬浮固体(ＭＬＶＳＳ)浓度分别为 ６􀆰 ８５ ｇ / Ｌ
和 ３􀆰 ５５ ｇ / Ｌꎮ 进水采用模拟城市污水ꎬ以无水葡萄

糖 ( Ｃ６Ｈ１２Ｏ６ )、 氯 化 铵 ( ＮＨ４Ｃｌ )、 磷 酸 二 氢 钾

(ＫＨ２ＰＯ４)分别作为碳、氮、磷源ꎬ通过碳酸氢钠

(ＮａＨＣＯ３)提供碱度和无机碳源ꎬ同时添加氯化钙

(ＣａＣｌ２)和硫酸镁(ＭｇＳＯ４􀅰７Ｈ２Ｏ)以及 １􀆰 ２ ｍＬ / Ｌ 的

微量元素溶液[３]ꎬ合成的模拟城市污水的 ＮＨ＋
４ －Ｎ

浓度为 ７０ ｍｇ / ＬꎬＣＯＤ / ＮＨ＋
４ －Ｎ 为 ３ꎬ具体运行条件

如表 １ 所示ꎮ
表 １　 ＧＳ－ｎＦｅ 投加实验的反应器运行条件

反应器 运行阶段 运行时间 / ｄ ＧＳ－ｎＦｅ 投加量 / (ｍｇ􀅰Ｌ－１)

Ｒ 阶段Ⅰ(Ｐ１) １~２９ ０

　 阶段Ⅱ(Ｐ２) ３０~３７ ６０

　 　 ３８~４５ １２０

　 　 ４６~６７ ２４０

１􀆰 ４　 分析方法

通过扫描电子显微镜(ＳＥＭꎬＬＹＲＡ３ ＸＭＨ)观察

材料的微观形貌ꎬ结合 Ｘ 射线能谱 ( ＥＤＳꎬＬＹＲＡ３
ＸＭＨ)对材料进行元素成分分析ꎻ通过傅里叶变换

红外光谱( ＦＴ－ＩＲꎬＳｐｅｃｔｒｕｍ ＴＷＯ)和 Ｘ 射线衍射

(ＸＲＤꎬＡｅｒｉｓ)分析材料的物质结构ꎻ反应器每两天

取进出水水样ꎬ并用 ０􀆰 ４５ μｍ 滤膜过滤后测定ꎮ 水

样的 ＮＨ＋
４ －Ｎ、ＮＯ－

２ －Ｎ、ＮＯ－
３ －Ｎ 均采用国标方法测

定ꎻ氧化还原电位(ＯＲＰ)和 ｐＨ 可通过 ＨＩ５２２２－０２
(ＲＯＭＡＮＩＡ)测定ꎻ通过多参数水质测定仪(连华科

技 ５Ｂ－３Ｂ)测定 ＣＯＤꎮ
１􀆰 ５　 高通量测序

在第 １ ｄ 和第 ６７ ｄꎬ取适量泥水混合液分别命

名为 Ｐ１ 和 Ｐ２ꎬ而后于－８０℃保存ꎮ 采用引物 ３３８Ｆ
(５′－ＡＣＴＣＣＴＡＣＧＧＧＡＧＧＣＡＧＣＡＧ－３′)和 ８０６Ｒ(５′－
ＧＧＡＣＴＡＣＨＶＧＧＧＴＷＴＣＴＡＡＴ－ ３′) 进行 １６Ｓ ｒＲＮＡ
基因水平的 ＰＣＲ 扩增ꎬ用 Ｉｌｌｕｍｉｎａ ＭｉＳｅｑ(美吉生

物)对其进行高通量测序ꎮ

２　 结果与讨论

２􀆰 １　 ＧＳ－ｎＦｅ 的物化特性

２􀆰 １􀆰 １　 ＧＳ－ｎＦｅ 的表观形貌

本文制备的 ＧＳ－ｎＦｅ 表面形貌如图 １ 所示ꎮ 结

果表明ꎬ单个粒径范围在 ５０ ~ ３００ ｎｍꎬＧＳ－ｎＦｅ 之间

留有间隙ꎬ有利于吸附部分污染物ꎮ 对所制备的

ＧＳ－ｎＦｅ 进行半定量分析ꎬ如表 ２ 所示ꎬ依据 ＳＥＭ－
ＥＤＳ 的元素含量分析结果可知ꎬ构成 ＧＳ－ｎＦｅ 的化

　 　 　 　 　 　 　

图 １　 ＧＳ－ｎＦｅ 的表面形貌分析
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表 ２　 ＧＳ－ｎＦｅ 的元素含量分析结果

元素 含量％ 标准差

Ｆｅ ３３􀆰 １ ０􀆰 １
Ｏ ３２􀆰 ４ ０􀆰 １
Ｃ ３０􀆰 ２ ０􀆰 １
Ｎａ ４􀆰 ０ ０􀆰 ０
Ｃｏ ０􀆰 ３ ０􀆰 ０

学元素主要为 Ｆｅ、Ｏ 和 Ｃ 等元素ꎬ其中ꎬＦｅ 含量为

３３􀆰 １％ꎮ Ｃ 和 Ｏ 主要来源于合成样品 ＧＳ－ｎＦｅ 表面

包裹着的多酚以及其他有机物ꎬＯ 也可能来源于铁

纳米颗粒与空气中的 Ｏ２ 反应而发生的氧化[４]ꎮ
２􀆰 １􀆰 ２　 ＧＳ－ｎＦｅ 的物质结构分析

图 ２(ａ)为 ＧＳ－ｎＦｅ 的 ＸＲＤ 表征结果ꎬ从图中可

以看出ꎬ使用葡萄籽提取物为原材料时ꎬ由于制备后

样品进行干燥及后续测试等过程无法保证无氧环

境ꎬ因此ꎬ从检测结果来看ꎬ无法获得纯 Ｆｅ０ 晶相ꎬ产
物中出现了 ＦｅＯ(ＯＨ)(ＪＣＰＤｓ:８１－０４６２)的衍射峰ꎬ
这说明合成的 Ｆｅ０ 发生了部分氧化[５]ꎬ但是 ２θ ＝
４４􀆰 ６６９°、４７􀆰 ３９７°、４９􀆰 ４１３°和 ７８􀆰 ８０４°处出现了微弱

Ｆｅ０(ＪＣＰＤｓ:５０－１２７５)的衍射峰ꎬ这说明 Ｆｅ０ 表面被

有机物包裹或在性质上是非晶态的[６]ꎮ
图 ２ ( ｂ) 为绿色合成零价铁的 ＦＴ － ＩＲ 光谱ꎮ

３ ５００~３ ２００ ｃｍ－１ 的宽带归因于 Ｏ—Ｈ 伸缩振动ꎮ
１ ６１７ ｃｍ－１ 附近的峰归因于 Ｃ 􀪅􀪅Ｏ 的伸缩振动ꎬ
１ ３５３ ｃｍ－１附近的峰归因于多酚芳环 Ｃ􀪅􀪅Ｃ 的伸缩

振动ꎬ并且 １ １１４ ｃｍ－１附近的峰归因于 Ｃ—Ｏ—Ｃ 的

对称伸缩振动吸收[７]ꎮ 此结果表明ꎬ绿色植物提取

物中主要含有的酚类物质具备将 Ｆｅ３＋还原为 Ｆｅ０ 的

作用[８]ꎮ

(ａ)ＸＲＤ 图谱

(ｂ)ＦＴ－ＩＲ 能谱

图 ２　 ＧＳ－ｎＦｅ 的 ＸＲＤ 表征和 ＦＴ－ＩＲ 能谱

２􀆰 ２　 污染物去除效果的变化

２􀆰 ２􀆰 １　 出水 Ｆｅ 浓度的变化

图 ３ 为反应器中出水铁元素浓度变化情况ꎬ由
图 ３ 可知ꎬ当向反应器内部投加 ＧＳ－ｎＦｅ 后ꎬ反应器

的出水总铁含量均迅速提高ꎬ随着 ＧＳ－ｎＦｅ 投加量

的倍增ꎬ反应器的出水总铁含量却只呈现出小幅度

提高的趋势ꎬ这表明 ＧＳ－ｎＦｅ 溶解出的铁离子并未

大量富集在反应器的上清液中ꎬ而是进入活性污泥

中ꎮ 这是由于制备的 ＧＳ－ｎＦｅ 的羟基基团可与细胞

膜中的磷脂分子相互作用ꎬ导致磷脂分子的排列发

生变化ꎬ从而影响细胞膜的通透性以及流动性ꎬ增加

了细胞膜外的铁离子进入胞内的含量ꎬ从而上清液

中的铁离子含量较低ꎮ 此外ꎬＧＳ－ｎＦｅ 不仅可以取代

有机物作为好氧反硝化的电子供体ꎬ而且能通过释

放 Ｆｅ２＋增加系统中可用于自养反硝化的电子供体数

量ꎬ介入到微生物生化反应物质与能量代谢过程ꎬ从
而短时间提高活性污泥中多种功能菌群的生物活性

和协同能力[１２－１３]ꎮ

图 ３　 反应器中出水铁元素浓度变化图

２􀆰 ２􀆰 ２　 氮和碳的去除效果

如图 ４ 所示ꎬ以 Ｃ / Ｎ ＝ ３ 的条件运行第 １ ｄ 时ꎬ
反应器的出水 ＮＨ＋

４ －Ｎ 的质量浓度和去除率分别为

５􀆰 ７１ ｍｇ / Ｌ 和 ９２􀆰 １９％ꎬ保持良好的脱氮性能ꎮ 如表

３ 所示ꎬ随着运行时间的延长ꎬ在阶段Ⅰ后期(１１ ~
２９ ｄ)反应器的平均出水 ＮＨ＋

４－Ｎ 质量浓度和去除率

分别为 ４􀆰 ３９ ｍｇ / Ｌ 和 ９３􀆰 ８４％ꎬＴＩＮ 和 ＣＯＤ 去除率

分别维持在 ６８􀆰 ７８％和 ８１􀆰 ０３％ꎮ 在阶段Ⅱꎬ当向反

应器内投加 ＧＳ－ｎＦｅ 时ꎬ在阶段Ⅱ前期(３０ ~ ３７ ｄ)ꎬ
反应器的平均出水 ＮＨ＋

４ －Ｎ 质量浓度和去除率分别

为 ５􀆰 ２９ ｍｇ / Ｌ 和 ９２􀆰 ６９％ꎬ ＴＩＮ 去 除 率 维 持 在

６８􀆰 ２９％ꎮ 其中ꎬ反应器的出水 ＮＨ＋
４ －Ｎ 去除率和出

水 ＮＯ－
３ －Ｎ 质量浓度较投加 ＧＳ－ｎＦｅ 前均呈现小幅

度下降的趋势ꎬ出水 ＮＯ－
２ －Ｎ 小幅度积累ꎬ这可能是

由于 ＧＳ－ｎＦｅ 中的羟基(—ＯＨ)具有还原性ꎬ作为反

应物可直接参与微氧污泥床中硝态氮的还原ꎬ降低

出水硝态氮的含量ꎬ而且 ＧＳ－ｎＦｅ 被慢性腐蚀后释

放出的 Ｆｅ２＋ 和 Ｆｅ３＋ꎬ通过抑制硝化细菌(ＮＢ)的生
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长、促 进 反 硝 化 细 菌 ( ＤＮＢ) 和 厌 氧 氨 氧 化 菌

(ＡｎＡＯＢ)的生长以达成此效果ꎮ

１—进水 ＮＨ＋
４ －Ｎꎻ２—出水 ＮＨ＋

４ －Ｎꎻ３—ＮＨ＋
４ －Ｎ 去除率

(ａ)ＮＨ＋
４ －Ｎ 去除率

１—出水 ＮＯ－
３ －Ｎꎻ２—出水 ＮＨ＋

４ －Ｎꎻ３—出水 ＮＯ－
２ －Ｎ

(ｂ)ＮＯ－
ｘ －Ｎ 去除率

１—进水 ＴＩＮꎻ２—出水 ＴＩＮꎻ３—ＴＩＮ 去除率

(ｃ)ＴＩＮ 去除率

１—进水 ＣＯＤꎻ２—出水 ＣＯＤꎻ３—ＣＯＤ 去除率

(ｄ)ＣＯＤ 去除率

图 ４　 ＧＳ－ｎＦｅ 对 ＮＨ＋
４－Ｎ、ＮＯ

－
ｘ －Ｎ、ＴＩＮ 和

ＣＯＤ 去除的影响

表 ３　 各阶段运行期间的出水氮和 ＣＯＤ 浓度以及去除效率

运行阶段
运行时间 /

ｄ

投加量 /

(ｍｇ􀅰Ｌ－１)

出水浓度 / (ｍｇ􀅰Ｌ－１) 去除率 / ％

ＮＨ＋
４ －Ｎ ＮＯ－

２ －Ｎ ＮＯ－
３ －Ｎ ＣＯＤ ＮＨ＋

４ －Ｎ ＴＩＮ ＣＯＤ

阶段Ⅰ(Ｐ１) １~２９ ０ ４􀆰 ３９ ２􀆰 ２６ １５􀆰 ６４ ３９􀆰 ９４ ９３􀆰 ８４ ６８􀆰 ７８ ８１􀆰 ０３

阶段Ⅱ(Ｐ２) ３０~３７ ６０ ５􀆰 ２９ ２􀆰 ４４ １５􀆰 １９ ４１􀆰 ３９ ９２􀆰 ６９ ６８􀆰 ２９ ８０􀆰 ０８

　 ３８~４５ １２０ ５􀆰 ５０ ２􀆰 １３ １３􀆰 ８４ ４１􀆰 ６１ ９２􀆰 ３０ ６９􀆰 ９５ ７９􀆰 ９０

　 ４６~６７ ２４０ ７􀆰 ８３ １􀆰 ２６ ８􀆰 ６２ ４２􀆰 ３３ ８９􀆰 ４８ ７６􀆰 ２４ ７９􀆰 ３９

　 　 当 ＧＳ－ｎＦｅ 的投加量进一步增至 ２４０ ｍｇ / Ｌ 时ꎬ
反应器运行稳定后ꎬ在阶段Ⅱ后期(５３~６７ ｄ)ꎬ反应

器的平均出水 ＮＨ＋
４ －Ｎ 质量浓度和去除率分别为

７􀆰 ８３ ｍｇ / Ｌ 和 ８９􀆰 ４８％ꎬＴＩＮ 和 ＣＯＤ 去除率分别维持

在 ７６􀆰 ２４％和 ７９􀆰 ３９％ꎮ 与前面的运行工况相比ꎬ反
应器的出水 ＮＨ＋

４ －Ｎ 去除率、出水 ＮＯ－
２ －Ｎ 质量浓度

和出水 ＮＯ－
３－Ｎ 质量浓度大幅度降低ꎬＴＩＮ 的去除率

均实现升高ꎬ结合 ＣＯＤ 的变化情况可知ꎬ这可能是

由于不同浓度 ＧＳ－ｎＦｅ 的介导不仅可使 ＮＯ－
３ －Ｎ 被

还原为 ＮＯ－
２－Ｎ 和 ＮＨ＋

４－Ｎꎬ而且 ＧＳ－ｎＦｅ 中释放出的

Ｆｅ２＋和 Ｆｅ３＋ꎬ通过抑制大部分硝化细菌的活性ꎬ并作

为电子供体促进自养反硝化菌(ＡＤＮＢ)和异化硝酸

盐还原为氨细菌(ＤＮＲＡＢ)的脱氮性能ꎬ此外ꎬ又通

过降低溶解氧和氧化还原电位ꎬ将系统内调整为

适宜的 ｐＨ 条件ꎬ利于厌氧氨氧化细菌的生长ꎬ从

而达到不同菌群的相互协同ꎬ实现较高的 ＴＩＮ 去

除效能[１２ꎬ１４] ꎮ
２􀆰 ２􀆰 ３　 ｐＨ 和 ＯＲＰ 的变化

ＧＳ－ｎＦｅ 的添加可能会通过影响 ｐＨ 和 ＯＲＰ 来

改善相关微生物的生存条件ꎬ从而提高生物处理的

效率ꎮ 如图 ５(ａ)所示ꎬ在反应器运行阶段ꎬ进水 ｐＨ
约为 ７􀆰 ６８ꎮ 随着反应器内 ＧＳ－ｎＦｅ 的投加ꎬ出水 ｐＨ
呈现先升高后降低的趋势ꎮ 由于 ＧＳ－ｎＦｅ 在化学还

原过程中ꎬ通过产生 ＯＨ－使系统内的碱度提高[１５]ꎬ
因此ꎬ初投加 ＧＳ－ｎＦｅ 时ꎬ反应器的 ｐＨ 实现了小幅

度的升高ꎮ 随着 ＧＳ－ｎＦｅ 的投加ꎬ反应器的出水硝

酸盐浓度逐渐降低ꎬ这是由于去除相同质量的氮时ꎬ
异养反硝化所需的 Ｈ＋更多ꎬ当异养反硝化能力减弱

时ꎬ其他反硝化途径的贡献率增强ꎬ因此消耗 Ｈ＋的

过程减少ꎬ导致反应体系的 ｐＨ 逐渐降低ꎮ 在阶段
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Ⅱ的后期(５３ ~ ６７ ｄ)ꎬ反应器的平均出水 ｐＨ 降至

７􀆰 ９８ꎬ出水和进水 ｐＨ 接近ꎬ说明中间产物对微生物

带来的 ｐＨ 抑制越来越弱ꎬ这也解释了微生物活性

越来越高[３]ꎮ
从微生物学和代谢的方面来分析ꎬ在污水生物

处理系统中ꎬ活性污泥内部微生物丰度占比和优势

微生物丰度占比的动态变化与其生存环境的 ＯＲＰ
密切相关[１６]ꎮ 如图 ５(ｂ)所示ꎬ在反应器运行阶段ꎬ
进水 ＯＲＰ 值约为－５５􀆰 ３ ｍＶꎮ 在阶段Ⅰ后期(１１ ~
２９ ｄ)反应器的平均出水 ＯＲＰ 为－７５􀆰 ２４ ｍＶꎬ随后

向反应器内投加 ＧＳ－ｎＦｅ 时ꎬ出水 ＯＲＰ 逐渐降低ꎬ
在阶段Ⅱ后期(５３ ~ ６７ ｄ)时ꎬ反应器的平均出水

ＯＲＰ 降至－８５􀆰 ７６ ｍＶꎮ 这是由于 ＧＳ－ｎＦｅ 的投加量

会影响 ＯＲＰꎬ较高的 ＧＳ － ｎＦｅ 浓度会导致较低

的 ＯＲＰꎮ

(ａ)ｐＨ 变化情况

(ｂ)ＯＲＰ 变化情况

１—进水ꎻ２—出水

图 ５　 反应器的 ｐＨ 和 ＯＲＰ 变化情况

２􀆰 ２􀆰 ４　 微生物菌群结构分析

为了更好的探究 ＧＳ－ｎＦｅ 对微氧污泥床生物脱

氮效能的影响ꎬ从菌属水平上进行分析ꎮ 随着反应

系统内 ＧＳ － ｎＦｅ 的投加ꎬＰ１ 和 Ｐ２ 内 ＡＯＢ、ＮＯＢ、
ＡｎＡＯＢ、ＤＮＢ 等脱氮功能菌属丰度呈现差异性ꎮ

在微生物群落属水平上ꎬ硝化菌为第二大优势

菌属ꎬ其丰度占比分别为 ９􀆰 ４５％ ( Ｐ１) 和 ７􀆰 １６％
(Ｐ２)ꎬ受 ＧＳ－ｎＦｅ 的影响总丰度占比呈现出下降的

现象ꎬ但是反应器内硝化菌属 Ｍｉｃｒｏｂａｃｔｅｒｉｕｍ 和

ＳＭ１Ａ０２ 的丰度占比受 ＧＳ －ｎＦｅ 的影响呈升高趋

势[１８]ꎬＭｉｃｒｏｂａｃｔｅｒｉｕｍ 的丰度占比由 ０􀆰 ０６％升高至

０􀆰 ０８％ꎬＳＭ１Ａ０２ 的丰度占比由 ０􀆰 ２３％升高至 ０􀆰 ３４％ꎮ
此外ꎬ反应器内厌氧氨氧化菌属(Ｃａｎｄｉｄａｔｕｓ＿Ｂｒｏｃａ￣
ｄｉａ、Ｃａｎｄｉｄａｔｕｓ＿Ｋｕｅｎｅｎｉａ、Ｃａｎｄｉｄａｔｕｓ＿Ｊｅｔｔｅｎｉａ)的丰

度占比受 ＧＳ－ｎＦｅ 的影响呈升高趋势ꎬＡｎＡＯＢ 的总

丰度占比由 １􀆰 ９８％升高至 ２􀆰 ８７％ꎮ 其中ꎬ反应器内

ＮＨ＋
４－Ｎ 的去除率均呈降低的趋势ꎮ 这表明 ＧＳ－ｎＦｅ

的投加虽然降低了大部分硝化菌属的丰度ꎬ但仍有

一部分主要降解氨氮的硝化细菌的相对丰度呈现升

高的趋势ꎬ从而使得硝化效率并未发生大幅度的

变化ꎮ
反应器中反硝化细菌的相对丰度占比最高ꎬ随

着 ＧＳ － ｎＦｅ 的投加ꎬ检测到 ４ 种厌氧反硝化菌

(ＡｎＤＢ)的总相对丰度占比由 ８􀆰 １４％增至 ８􀆰 ８８％ꎮ
好氧反硝化菌(ＡＤＢ)的总相对丰度占比也呈升高

的趋势ꎬ由 ５􀆰 ５０％增至 １４􀆰 ７３％ꎬ这可能是由于 ＧＳ－
ｎＦｅ 投加后ꎬ随着铁离子的释放ꎬ不断地利用质子和

氧气ꎬ改善了系统内的生存环境ꎬ使得微氧污泥生物

具备更宽泛的生态位ꎬ从而反应器内更利于发生好

氧反硝化ꎬ并且某些厌氧反硝化优势菌也能利用

ＧＳ－ｎＦｅ 作为电子供体进行反硝化ꎬ进而强化生物脱

氮能力[１９－２０]ꎮ 在样品中共检测到 ６ 种自养反硝化

菌ꎬ４ 种铁自养反硝化细菌ꎬＴｈｉｏｂａｃｉｌｌｕｓ 为铁氧化细

菌ꎬ能进行铁(硫)自养反硝化ꎬ其相对丰度占比为

０􀆰 ４８％ ( Ｐ１ ) 和 ０􀆰 ２５％ ( Ｐ２ )ꎬ Ｂｒｅｖｕｎｄｉｍｏｎａｓ 和

Ａｃｉｄｏｖｏｒａｘ 是参与铁自养反硝化的主要菌属[２１]ꎬＢｒｅ￣
ｖｕｎｄｉｍｏｎａｓ 的丰度占比由 ０􀆰 ０５％增至 ０􀆰 ２６％ꎬ铁自

养反硝化细菌相对丰度的不同变化趋势ꎬ表明能够

利用 ＧＳ－ｎＦｅ 为电子供体进行反硝化的微生物在铁

自养反硝化过程中的适应性不同[２２]ꎮ 与自养反硝

化菌的变化趋势相反ꎬ异养反硝化菌(ＨＤＮＢ)的总

相对丰度占比为 ９􀆰 ８６％(Ｐ１)和 ４􀆰 ７２％(Ｐ２)ꎬ呈现

下降的现象ꎮ Ｇｅｍｍｏｂａｃｔｅｒ 作为异养反硝化菌属ꎬ具
备将有机物转化为小分子含碳化合物的功能[１８ꎬ２３]ꎬ
而其丰度占比的降低致使其余异养反硝化菌属丰度

占比的降低ꎬ其中ꎬＤｅｎｉｔｒａｔｉｓｏｍａ 作为典型反硝化菌

属ꎬ其丰度占比则呈现出升高趋势ꎬ由 １􀆰 ８３％ 增

至 １􀆰 ９７％ꎮ
随着 ＧＳ－ｎＦｅ 的投加ꎬ在样本中检测到的反硝

化聚磷菌(ＤＰＡＯｓ)的总丰度占比没有显著变化ꎮ
ｎｏｒａｎｋ＿ｆ＿ｎｏｒａｎｋ＿ｏ＿Ｃ１０－ＳＢ１Ａ 能够参与异化硝酸盐

还原为氨反应 ( ＤＮＲＡ) [１４]ꎬ其相对丰度占比为

１􀆰 ５９％(Ｐ１)和 ３􀆰 ０２％(Ｐ２)ꎬ得到了升高ꎬ此菌属可
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能和好氧反硝化菌、铁自养反硝化菌以及某些异养

反硝化菌属共同降解 ＮＯ－
３－Ｎꎬ从而使得反应器内出

水 ＮＯ－
３ －Ｎ 的含量显著降低ꎮ ｕｎｃｌａｓｓｉｆｉｅｄ＿ ｆ＿Ｅｎｔｅｒ￣

ｏｂａｃｔｅｒｉａｃｅａｅ 在氨态氮代谢中起着不可或缺的作

用[２４]ꎬ其相对丰度占比由 ０􀆰 ４５％增至 ０􀆰 ９８％ꎬ此菌

属丰度占比的变化可能对氨氮去除率并未大幅度降

低起着必不可少的作用ꎮ 另外ꎬ反应器内 ｎｏｒａｎｋ＿ｆ＿
ｎｏｒａｎｋ＿ｏ＿ｎｏｒａｎｋ＿ｃ＿Ｓｕｍｅｒｌａｅｉａ 的相对丰度占比实现

了倍增ꎬ由 １􀆰 ８６％倍增至 ３􀆰 ０９％ꎬ但此菌属的功能

却有待探讨ꎮ 从微生物的菌群结构变化情况来看ꎬ
总无机氮效率的提高在于硝态氮含量的大幅度降

低ꎬ而反硝化效率的提高则主要归功于多种功能菌

群的协同ꎬ在微氧条件下ꎬ体系在适应 ＧＳ－ｎＦｅ 的介

导之后ꎬ最终都能达到不同菌群相互协同ꎬ实现较高

的 ＴＩＮ 去除效能ꎮ

３　 结论

ＧＳ－ｎＦｅ 单个粒径范围在 ５０~３００ ｎｍꎬ具备孔隙

结构ꎬ有利于吸附部分污染物ꎬＸＲＤ 的分析结果表

明制备出了零价铁ꎬ而 Ｆｅ２＋和 Ｆｅ３＋的出现表明合成

的零价铁发生了氧化ꎮ 反应器在投加 ＧＳ－ｎＦｅ 后ꎬ
运行效能实现了提高ꎬ平均出水 ＮＨ＋

４ －Ｎ、ＴＩＮ 和

ＣＯＤ 的去除率分别维持在 ８９􀆰 ４８％、 ７６􀆰 ２４％ 和

７９􀆰 ３９％ꎮ 高通量结果表明ꎬＧＳ－ｎＦｅ 的投加使硝化

菌属 Ｍｉｃｒｏｂａｃｔｅｒｉｕｍ 和 ＳＭ１Ａ０２ 的相对丰度呈现升

高的趋势ꎬ并且厌氧氨氧化菌属的丰度占比也呈现

升高的趋势ꎬ由 １􀆰 ９８％升高至 ２􀆰 ８７％ꎻ好氧反硝化

菌以及 Ｂｒｅｖｕｎｄｉｍｏｎａｓ 等铁自养反硝化细菌的相对

丰度占比也实现了不同程度的升高ꎻ此外ꎬ异化硝酸

盐还原为氨细菌(ｎｏｒａｎｋ＿ｆ＿ｎｏｒａｎｋ＿ｏ＿Ｃ１０－ＳＢ１Ａ)ꎬ
其相对丰度占比由 １􀆰 ５９％增至 ３􀆰 ０２％ꎬ此菌属可能

和好氧反硝化菌、铁自养反硝化菌、某些异养反硝化

菌和厌氧氨氧化等菌属作为脱氮的主要路径ꎮ
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