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摘要!利用RBIN反应器考察反硝化脱硫工艺"]%.29-2L:2.K875L2,%-%1+P45$]I>#对废水中苯酚%硫化物和硝酸盐的去除效

果$并通过高通量测序技术分析工艺运行过程中微生物群落结构特征& 结果表明!]I>工艺可以同步去除废水中苯酚%硝酸盐

和硫化物$硫化物全部转化为硫酸盐$无单质硫积累'控制适当的 IFa质量比有利于保持较好的碳氮硫去除率$IFa质量比为
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D/去除率分别达到 "!c%<Cc和 V(c']I>工艺运行过程中主要存在的异养反硝化菌属为

D'U$229T%Q@'9-K'%VT-9P+L+&'T和 FDD)u&+K'&H$自养反硝化菌属为Q@$+O'U$229T%(7+'KU9T和 F92,9K+W9L&

关键词!反硝化脱硫'硫化物'单质硫'微生物群落结构
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;;石油炼制%石油加工等行业产生的废水中含有

大量的硫化物%氨氮和酚类有机物-) D!.

& 此类废水

具有毒性%腐蚀性等特点$排入水体后会消耗大量溶

解氧引起黑臭$还会造成藻类等水生生物大量繁殖$

对周围环境和人体健康危害极为严重-E DC.

&

反硝化脱硫"]%.29-2L:2.K875L2,%-%1+P45$]I>#

工艺能够在一些自养%异养菌的协同作用下$以废水

中硝酸盐为电子受体$硫化物%有机物为电子供体$

最终生成a

#

%/_

#

%I 等$从而实现废水中碳氮硫的

同步去除-@ D<.

& 此工艺运行成本低$无二次污染$且

可回收单质硫$因而具有较大的技术优势和良好的

应用前景-)(.

& 近些年来$虽然反硝化脱硫工艺在处理

含硫含氮有机废水方面已经取得大量进展$但工艺主

要侧重以一种易降解的乙酸钠%葡萄糖等为碳

源-)) D)!.

$而针对酚类化合物为碳源的反硝化脱硫工艺

研究仍属起步阶段$使得该技术的应用受到一定限制&

基于此$笔者构建了RBIN反应器$以苯酚%硝酸

盐及硫化物为进水基质$考察反硝化脱硫工艺对碳氮

硫同步去除效果$并在此基础上通过高通量测序技术

分析试验运行各阶段的微生物群落结构特征&

BC材料和方法

BLBC实验装置

连续流实验采用 RBIN反应器-)E.

$内径为

C 31$高为 V( 31$有效容积为 ) Ĉ" X$如图 ) 所示&

进水通过蠕动泵从反应器底部注入$出水部分回流$

;;;;;;;

)(进水箱'#(进水蠕动泵'!(RBIN反应区'E(温控计'

C(回流蠕动泵'@(吸收瓶'"(湿式气体流量计'

V(出水计量水箱'B(进水管'N(气体收集器

图 );RBIN反应器示意图
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回流比控制为 )(n)$反应器采用水浴加热$温度控

制在"!( t)#o&

BLDC实验材料

接种污泥取自中海油"青岛#重质油加工工程

技术研究中心污水处理工艺曝气池$静置后去掉上

清液& 污泥初始混合液悬浮固体质量浓度"*XII#

为 )) )̂ KFX$混合液挥发性悬浮固体质量浓度

"*X̀ II#为 E <̂ KFX$接种量为 ) X$混合污泥投入

密闭的反应器后静置 #E 0&

DC实验方法

DLBC反硝化脱硫工艺的运行

采用人工配水方式进行连续流实验& 实验各阶

段进水基质质量浓度如表 ) 所示& 实验药品均为分

析纯$其中苯酚作碳源$硫化物和硝酸盐分别通过投

加化学试剂 a4
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则分别作无机碳源和磷源& 实验过程中$

控制反应器温度为 " !( t) #o$水力停留时间

"4?Q#为 )( 0$模拟废水 S\为"" Ĉ t( #̂#&

表 BC各阶段进水基质质量浓度
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DLDC分析方法

水样检测前需经 ( ÊC

!

1滤膜过滤$以防其他

物质产生干扰& 采用紫外分光光度法"\iF=!E@(

#(("#测定a_

D

!

Da'乙二胺分光光度法"WN"E<!(

V"#测定 a_

D

#

Da'铬酸钡分光光度法"\iF=!E#(

#(("# 测定 I_

# D

E

'亚甲基蓝分光光度法 "WNF=

)@EV<()<<@#测定 I

# D

'ED氨基安替比林分光光度

法"\iC(!(#((<#测定苯酚'离子色谱法测定B3

D

'

采用硫平衡推算法计算单质硫产率-)C.

'采用高通量

宏基因组学技术分析微生物群落-)@.

'标准重量法测

定*XII和*X̀ II'S\ID#C 型 S\计直接测定 S\&

EC结果与讨论

ELBC反硝化脱硫工艺运行效能

反应器在运行过程中 I
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等变化情况及其转化规律如表 # 所示&

由表 # 可知$第
+

阶段$IFa"质量比#为 #n!$水

力负荷为 !@( K"I#F"1

!

/,#%CE( K"a#F"1
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/,#和
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/,#$反应器连续运行 #( ,后$a_
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D/去除率分别稳定在 "Vc%<"c

和 <@c$出水中a_
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#

Da质量浓度则保持在 ) 1KFX

以下$硫化物全部转化为硫酸盐$未出现单质 I 积

累& 此阶段测得污泥 *X̀ II 值为 # !̂ KFX$I 6̀值

为 )C( 1XFK&

第
(

阶段"进水碳氮硫基质同时倍增#$水力负

荷增至 "#( K"I#F"1

!

/,#%)(V( K"a#F"1
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CE( K"/# F"1
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D/的出水

表 DC反硝化脱硫工艺中=
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V(的去除情况

阶段 时间F,

出水中各物质质量浓度F"1K/X
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质量浓度分别增至 V( 1KFX和 !( 1KFX$a_
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# D的去除率也分别恢复至"!c和<Cc$但/

@
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D

/去除率较阶段
+

降低明显$仅为 V(c& 出水中

a_

D

#

Da质量浓度稳定后保持在 # 1KFX以下$污泥

FG0值为 <( 1XFK$沉降性能显著增高$污泥的质量

浓度也略微上升$*X̀ II值升至 # <̂ KFX$实验过程

仍没有单质 I积累现象&

第
)

阶段 " IFa比为 # n) #$ 水力负荷为

"#( K"I#F"1

!

/,#% !@( K" a#F" 1

!

/ , # 和

CE( K"/#F"1

!

/,#$实验全程仍未出现单质 I 积累$

a_

D

!

Da%I

# D和 /

@

\

C

_

D

D/去除率继续降低$稳定

时a_

D

!

Da%I

# D和 /

@
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D

D/去除率分别保持在

@"c%VCc和 C(c& 此阶段污泥的质量浓度继续增

高$沉淀性能继续增强$有部分颗粒污泥生成$此时

测得污泥 *X̀ II 值为 ! !̂ KFX$I 6̀值为 VV 1XFK&

可以看出$在 IFa为 #n)时$碳氮硫去除率较 IFa为

#n!时均下降明显$这是因为在 IFa为 # n)时$

a_

D

!

Da质量浓度相对过低$使得]I>工艺中电子受

体不足$进而导致硫化物和苯酚去除效果变差$因此控

制适当的 IFa比有利于保持较高的碳氮硫去除率&

综上所述$]I>工艺可以实现废水中苯酚%硝酸

盐和硫化物的同步去除$且控制适当的 IFa比有利

于保持较好的碳氮硫去除率$但硫化物全部转化为硫

酸盐$无单质 I积累现象& 试验过程中污泥质量浓度
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和沉降性能均不断增高$并伴随有颗粒污泥生成&

ELDC微生物群落结构

! #̂ )̂;微生物多样性和丰富度

分别取反应器稳定运行阶段
+

%阶段
(

和阶段

)

污泥样品"分别命名为 ?I)%?I# 和 ?I!#$依此进

行高通量测序$测得微生物多样性与丰富度信息如

表 ! 所示$微生物群落稀释性曲线如图 # 所示&

表 EC污泥中微生物多样性和丰富度

样品名称 序列数 _=R8 /04+指数 覆盖率Fc I04..+.指数

?I) E(EV# ##< #E# ( <̂<<!V# ! !̂!

?I# C)E"E !)V !!) ( <̂<<E"C ! "̂@

?I! @V#(( !(# !#E ( <̂<<C() # Ê#

)(?I)'#(?I#'!(?I!

图 #;微生物群落稀释曲线

由表 ! 可知$各样品覆盖率均超过 <<c$即样

品测序量合理$微生物测定较完全& 从 I04..+. 指

数变化可以看出$微生物多样性由大到小依次为!

?I# e?I) e?I!$可见当反应器运行至阶段
)

时$微

生物多样性大大降低& 结合样品中 /04+指数变化

及图 # 稀释曲线可以看出$微生物丰富度由高至低

依次为!?I# e?I! e?I)& 结合微生物多样性和丰

富度变化可知$当微生物经过含特定污染物的废水

连续培养驯化后$微生物多样性逐渐减少$丰富度则

逐渐提高$即功能菌群逐渐显现并开始生长&

! #̂ )̂;微生物群落分析

微生物在菌门水平上的分布情况如表 E 所示&

表 FC样品中微生物在门水平上的分布

菌门
样品分布Fc

?I) ?I# ?I!

=@2+K+,2-A$ )" #̂"< !) @̂)# @! Ê!E

VK+:-+O'U:-K$' " !̂(E V !̂E# @ "̂#"

E$KL$U9:-T ## <̂@) !( #̂C# )# Ê<(

D'U:-K+$P-:-T )) V̂)! )@ ĈE( < V̂)C

FB&-K.$T:-:-T !E Ê)( " #̂E@ E <̂@(

4BP #ED)# ! (̂)) ( V̂(@ ( ĈV#

(U:$&+O'U:-K$' ( @̂(C ) (̂#@ ( V̂!!

其他 # @̂)@ E )̂"C ) )̂CV

;;注!样品中含量少于 ( Ĉc的菌门归类为)其他*&

由表 E 可知$样品中共探测到 " 个主要的菌门$

分别为VK+:-+O'U:-K$'"变形菌门#%E$KL$U9:-T"厚壁菌

门#%(U:$&+O'U:-K$'"放线菌门#%=@2+K+,2-A$"绿弯菌

门#%D'U:-K+$P-:-T"拟杆菌门#%FB&-K.$T:-:-T"互养菌

门#以及 4BP#ED)#& 其中 =@2+K+,2-A$%E$KL$U9:-T和

VK+:-+O'U:-K$'菌门所占比例较多$在样品 ?I)"阶段

+

#中所占比例分别为 )" #̂Vc%## <̂@c和 " !̂)c$

当进水基质质量浓度倍增后"阶段
(

#$=@2+K+,2-A$%

E$KL$U9:-T和VK+:-+O'U:-K$' 菌门所占比例分别增高

至 !) @̂c%!( #̂Cc和 V !̂Ec$继续调整进水基质质

量浓度"阶段
)

#$=@2+K+,2-A$所占比例则继续增加

至 @! Ê!c$而 E$KL$U9:-T和 VK+:-+O'U:-K$' 菌门质量

分数则分别降低至 )# Ê<c和 @ "̂#c&

微生物在菌属水平上的主要功能菌群变化情况

如表 C 所示&

表 GC样品中微生物在属水平上的主要菌群变化

类别 菌种
样品Fc

?I) ?I# ?I!

异养反硝化菌 D'U$229T ( (̂E ( !̂E @ @̂#

; Q@'9-K' ( !̂C ( <̂# ( !̂#

; VT-9P+L+&'T ( )̂# # @̂V ( #̂<

; FDD)u&+K'&H ( (̂" ( )̂@ ( !̂)

自养反硝化菌 Q@$+O'U$229T ( )̂E ( !̂# ( "̂@

; (7+'KU9T ( (̂C ( )̂< ( #̂)

; F92,9K+W9L ( (̂! ( #̂C ( (̂"

由表 C 可知$样品中监测到的主要功能菌属有

D'U$229T%Q@'9-K'%VT-9P+L+&'T%FDD)u&+K'&H%Q@$+O'%

U$229T% (7+'KU9T% F92,9K+W9L 等& 其 中 D'U$229T%

Q@'9-K'%VT-9P+L+&'T和 FDD)u&+K'&H为典型的异养

反硝化菌属-)" D)<.

& 当水力负荷为 !@( K"I#F"1

!

/,#%

CE( K"a#F"1

!

/,#和 #"( K"/#F"1

!

/,#时"阶段

+

#$ Q@'9-K' 菌属质量分数较大$ 为 ( !̂Cc$

D'U$229T%VT-9P+L+&'T和 FDD)u&+K'&H菌属质量分数

分别为 ( (̂Ec%( )̂#c和 ( (̂"c& 当水力负荷提高

至 "#( K"I#F"1

!

/,#% ) (V( K"a#F"1

!

/, # 和

CE( K"/#F"1

!

/,#时 "阶段
(

#$D'U$229T%Q@'9-K'%

VT-9P+L+&'T和 FDD)u&+K'&H菌属质量分数分别增

至 ( !̂Ec% ( <̂#c% # @̂Vc 和 ( )̂@c$ 其 中

VT-9P+L+&'T菌属增长最多$成为优势菌属& 当水力

负荷调整至 "#( K"I#F"1

!

/,#%!@( K"a#F"1

!

/,#

和 CE( K"/#F"1

!

/,#后"阶段
)

#$D'U$229T和 FDD

)u&+K'&H菌属质量分数进一步增高$分别为 @ @̂#c

和 ( !̂)c$而Q@'9-K'和VT-9P+L+&'T菌属质量分数

则突然降至 ( !̂#c和 ( #̂<c& 此时反应器碳氮硫

/V@/



#()" 年 # 月 许健等!废水中苯酚"硫化物和硝酸盐的同步去除

去除率较低$可见Q@'9-K'和VT-9P+L+&'T异养菌属

质量分数降低是导致此阶段 ]I>工艺运行效能下

降的主要原因&

Q@$+O'U$229T%(7+'KU9T和 F92,9K+W9L为典型的自养

反硝化菌属-#( D##.

& 当水力负荷从 !@( K"I#F"1

!

/,#%

CE( K"a#F"1

!

/,#和 #"( K"/#F"1

!

/,#增加至

"#( K"I#F"1

!

/,#% ) (V( K" a#F" 1

!

/ , # 和

CE( K"/#F"1

!

/,# 时$ Q@$+O'U$229T% (7+'KU9T 和

F92,9K+W9L菌属质量分数分别从 ( )̂Ec%( (̂Cc和

( (̂!c增至 ( !̂#c%( )̂<c和 ( #̂Cc& 继续调整水

力负荷至 "#( K"I#F"1

!

/,#%!@( K"a#F"1

!

/,#和

CE( K"/#F"1

!

/,#$Q@$+O'U$229T和 (7+'KU9T菌属质

量分数继续增加至 ( "̂@c和 ( #̂)c$而 F92,9K+W9L

菌属质量分数则降低至 ( (̂"c&

FC结论

")#]I>工艺可以同步去除废水中苯酚%硝酸

盐和硫化物$但试验过程中硫化物全部转化为硫酸

盐$无单质 I积累现象$污泥质量浓度和沉降性能均

不断增高$并会伴随有颗粒污泥生成'控制适当的

IFa质量比有利于保持较好的碳氮硫去除率$IFa

质量比为 #n!时$a_

D

!

Da%I

# D和/

@

\

C

_

D

D/去除率

可分别达到 "!c%<Cc和 V(c以上$出水中a_

D

#

Da

质量浓度也保持在 # 1KFX以下&

"##]I>工艺运行过程中主要的异养反硝化菌

属为 D'U$229T% Q@'9-K'% VT-9P+L+&'T和 FDD) u

&+K'&H$自养反硝化菌属为 Q@$+O'U$229T%(7+'KU9T和

F92,9K+W9L&
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