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摘　 要　 针对沼液二级生化出水仍含高浓度硝态氮(NO-
3 -N)、氨氮等问题,文中研究了铁硫协同同步硝化-自养反硝化的影

响因素。 结果表明,在无外加碳源的条件下,铁硫协同同步硝化反硝化可有效提高 TN、NO-
3 -N 和氨氮的去除率。 同时,在 S / N

为 2 的条件下,对 TN、NO-
3 -N、氨氮去除率分别达到 51. 25%、83. 63%、67. 33%。 氮去除动力学结果表明,TN 去除规律在 0 ~ 15

 

h 内符合一级反应动力学特征,且其反应速率常数(0. 051
 

0
 

h-1 )大于不投铁硫的空白组(0. 035
 

5
 

h-1 )。 微生物群落演变规律

表明,铁刨花及硫代硫酸钠的投加会使微生物群落丰富度提高、多样性降低,且投加铁硫可显著提高自养反硝化菌[硫杆菌属

(Thiobacillus)、铁杆菌属(Ferribacterium)]及异养反硝化菌[聚糖菌属(Defluviicoccus)、Candidatus_Competibacter、陶厄氏菌属

(Thauera)]的丰度。
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Abstract 　 Aiming
 

at
 

the
 

problems
 

of
 

high
 

concentration
 

of
 

nitrate
 

nitrogen
 

( NO-
3 -N)

 

and
 

ammonia
 

nitrogen
 

in
 

the
 

secondary
 

biochemical
 

effluent
 

of
 

biogas
 

slurry,
 

the
 

influencing
 

factors
 

of
 

iron-sulfur
 

synergistic
 

enhanced
 

simultaneous
 

nitrification-autotrophic
 

denitrification
 

were
 

studied.
 

The
 

results
 

showed
 

that
 

under
 

the
 

conditions
 

of
 

no
 

external
 

carbon
 

source,
 

iron-sulfur
 

synergy
 

could
 

enhance
 

the
 

simultaneous
 

nitrification-denitrification
 

and
 

effectively
 

improve
 

the
 

removal
 

rate
 

of
 

TN,
 

NO-
3 -N

 

and
 

ammonia
 

nitrogen.
 

Then,
  

the
 

results
 

showed
 

that
 

the
 

optimal
 

S / N
 

was
 

2. 0,
 

and
 

the
 

removal
 

rates
 

of
 

TN,
 

NO-
3 -N

 

and
 

ammonia
 

nitrogen
 

under
 

this
 

condition
 

were
 

51. 25%,
 

83. 63%
 

and
 

67. 33%,
 

respectively.
 

Further,
 

the
 

optimal
 

S / N
 

conditions
 

were
 

selected
 

to
 

study
 

the
 

nitrogen
 

removal
 

kinetics
 

of
 

the
 

process,
 

and
 

the
 

results
 

showed
 

that
 

the
 

TN
 

removal
 

pattern
 

conformed
 

to
 

the
 

first-order
 

reaction
 

kinetics
 

within
 

0~ 15
 

h,
 

and
 

its
 

reaction
 

rate
 

constant
 

(0. 051
 

0
 

h-1 )
 

was
 

higher
 

than
 

that
 

of
 

the
 

control
 

with
 

no
 

addition
 

of
 

iron
 

scraps
 

and
 

sodium
 

thiosulfate
 

(0. 035
 

5
 

h-1 ).
 

The
 

microbial
 

community
 

evolution
 

under
 

the
 

optimal
 

S / N
 

condition
 

revealed
 

that
 

the
 

addition
 

of
 

ironscraps
 

and
 

sodium
 

thiosulfate
 

increased
 

the
 

richness
 

and
 

decreased
 

the
 

diversity
 

of
 

microbial
 

communities.
 

The
 

addition
 

of
 

iron
 

scraps
 

and
 

sodium
 

thiosulfate
 

significantly
 

increased
 

the
 

abundance
 

of
 

autotrophic
 

denitrifying
 

bacteria
 

( Thiobacillus,
 

Ferribacterium)
 

and
 

heterotrophic
 

denitrifying
 

bacteria
 

(Defluviicoccus,
 

Candidatus_Competibacter,
 

Thauera).
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随着城市化进程的加快及人口增长,城乡有机

废弃物产生量逐年增加[1] 。 其中,餐厨垃圾、畜禽

类粪便、农作物秸秆属于典型大宗有机废弃物[2] 。
据《2022 中国统计年鉴》统计,2021 年中国餐厨垃

圾年产量约为 1. 3 亿 t[3] ,畜禽粪污年产量约为 38
亿 t[4] ,农作物秸秆年产量超过 10 亿 t[5] 。 有机废

弃物含有大量氮、磷、有机质、病菌和重金属等物质,
对生态环境具有较大潜在危害。

厌氧发酵是有机废弃物减量化与资源化的主流

技术[6] 。 厌氧发酵可将废弃物中颗粒性及可溶性

有机物转化为清洁能源甲烷回收利用,但在产生大

量生物质能源的同时,还附带产生大量沼渣和沼液

副产物[7] 。 沼液有机物及氮含量较高,排入水体会

造成水体富营养化等环境污染问题[8] 。 高氮沼液

处理目前普遍采用预处理+多级 AO 组合工艺[9] 。
但由于硝化不充分、AO 脱氮回流比限制,生物处理

二级出水中仍含较高浓度的 NO-
3 -N 及氨氮,并呈现

典型的低 C / N 特征[10] 。
针对该类低 C / N 二级生化出水深度脱氮问题,

国内外已开展吸附[11] 、化学沉淀[12] 、短程硝化反硝

化[13] 、厌氧氨氧化[14] 等技术研究。 值得注意的是,
国内外近年来开展了以低价态硫、铁为电子供体的

自养反硝化脱氮研究,其中低价硫、铁替代外加有机

碳源的自养反硝化对强化脱氮及节省碳源成本效果

显著,而铁硫组合电子供体化工艺中,铁自养反硝化

产生的碱可补偿硫自养反硝化产生的酸以均衡体系

pH,对氮去除可起到协同增效作用,并降低 CO2 温

室气体排放量[15] 。 本研究以实际沼液二级生化出

水为研究对象,开展以 Fe0(铁刨花)、S(硫代硫酸

钠)为电子供体的同步硝化、自养反硝化研究,以提

升其脱氮效能并降低外加碳源量,为沼液深度脱氮

提质增效及工程应用提供科学依据及技术支撑。
1　 材料与方法
1. 1　 试验装置与接种污泥

试验反应器内径、高度分别为 110、160
 

mm,有
效容积为 1

 

L,反应器采用磁力搅拌器进行搅拌,通
过增氧曝气设备进行充氧。

接种污泥取自上海某沼液处理站污泥池的活性

污泥(含水率≥99. 1%),新鲜污泥取回静置 24
 

h 后

排出上清液,抽滤后进一步去除水分后作为试验

种泥。

1. 2　 试验用水与运行方式

试验用水取自上海某沼液处理站二级生化处理

出水。 其 TN、NO-
3 -N、NO-

2 -N、氨氮、CODCr 的质量浓

度分别为( 64. 98 ± 6. 50)、( 23. 58 ± 7. 20)、( 1. 04 ±
1. 00)、(21. 79±5. 00)、(1

 

383. 80±122. 00)
 

mg / L。
废水中氮素形态主要以 NO-

3 -N 和氨氮为主。 具体

进水水质以实际监测为准。
试验运行分为 3 个阶段,各阶段反应器均一次

进水。 在试验阶段 I 主要探究铁硫协同强化同步硝

化-自养反硝化的影响因素,该阶段设置单一生物、
生物+铁刨花、生物+硫代硫酸钠和生物+铁刨花+硫
代硫酸钠对照组。 其中,硫代硫酸钠相较于单质硫

等其他硫源,其水溶性高,更易被微生物直接利用,
且无需额外的转化步骤,有利于提高反硝化反应速

率和效率。 其投量依据试验进水中 NO-
3 -N 的浓度

而定,具体投量可通过式(1)计算得到。 各反应器

具体设置方式如表 1 所示。 各反应器在室温条件下

运行 48
 

h,试验中螺旋状铁刨花(铁含量≥94. 16%)
用聚丙烯材质编织网兜制作成铁包悬挂于反应器

中。 硫代硫酸钠药剂投入反应器后曝气充氧,确保其

在反应器中完全溶解并扩散,并使溶解氧(DO)维持

在 0. 5~2. 0
 

mg / L。 通过对比试验,获悉硫、铁及其

协同对反硝化脱氮的影响。

S2O2-
3 +1. 24NO-

3 +0. 45HCO-
3 +

0. 09NH+
4 +0. 11H2O→0. 09C5H7NO2 +

0. 4H+ +0. 62N2 +2SO2-
4 (1)

在试验阶段Ⅱ中进一步探究铁硫协同强化同步

硝化-自养反硝化的最佳硫碳比(S / N),通过改变硫

代硫酸钠的投量来实现不同 S / N 的反应条件。 其

中,设置了 4 组不同 S / N 的对照试验,分别为 S / N =
2. 00、1. 39、0. 66、0。 该阶段各反应器均投加 30

 

g
铁刨花,硫代硫酸钠的投量依据 S / N 的不同存在一

定差异,具体投量如表 2 所示,铁刨花与硫代硫酸钠

投加方式同试验阶段Ⅰ。 试验运行 48
 

h,监测各反

应器运行开始时进水和运行结束时出水的 TN、
NO-

3 -N、NO-
2 -N、氨氮浓度,以考察 4 组反应器在不同

S / N 条件下的深度脱氮效果。
在试验阶段Ⅲ进一步阐明铁硫协同强化同步硝

化-自养反硝化深度脱氮反应过程中的氮去除动力

学,选取试验阶段Ⅱ中脱氮效果最佳的 S / N 反应器

和空白组反应器开展一个运行周期(15
 

h) 内 TN、
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　 　 　 　 表 1　 试验阶段 I 反应器设置方式
Tab. 1　 Setup

 

Method
 

of
 

Experimental
 

Stage
 

I
 

Reactor
 

试验进水 反应条件 活性污泥 / (mg·L-1 ) 铁刨花 / (g·L-1 ) 硫代硫酸钠 / (mg·L-1 )

二级生化出水 生物 3
 

000 0 0

生物+铁刨花 3
 

000 30 0

生物+硫代硫酸钠 3
 

000 0 130

生物+铁刨花+硫代硫酸钠 3
 

000 30 130

表 2　 试验阶段Ⅱ反应器设置方式
Tab. 2　 Setup

 

Method
 

of
 

Experimental
 

Stage
 

Ⅱ
 

Reactor

试验进水 反应条件 活性污泥 / (mg·L-1 ) 铁刨花 / (g·L-1 ) 硫代硫酸钠 / (mg·L-1 )

二级生化出水 S / N = 0 3
 

000 30 0

S / N = 0. 66 3
 

000 30 43

S / N = 1. 39 3
 

000 30 90

S / N = 2. 00 3
 

000 30 130

NO-
3 -N、NO-

2 -N、氨氮浓度变化情况探究,并对两组

反应器中反应前后的微生物菌群结构变化进行

分析。
1. 3　 检测指标及分析方法

(1)常规指标

本研究中,水样分析前通过 0. 45
 

μm 膜过滤器

　 　 　 　

后,检测 TN、氨氮、NO-
3 -N、NO-

2 -N 水质指标,各水质

指标均依据我国国标测定方法测定,具体如表 3
所示。

(2)高通量测序

微生物样品委托上海派森诺生物技术有限公司

进行高通量测序。 本研究提取试验阶段Ⅲ中空白

　 　 　 　
表 3　 常规指标的测定方法

Tab. 3　 Measurement
 

Methods
 

for
 

Routine
 

Indices

分析指标 测定方法 标准

TN 碱性过硫酸钾-紫外分光光度法 《水质
 

总氮的测定
 

碱性过硫酸钾消解紫外分光光度法》(HJ
 

636—2012)

氨氮 纳氏试剂分光光度法 《水质
 

氨氮的测定
 

纳氏试剂分光光度法》(HJ
 

535—2009)

NO-
3 -N 紫外分光光度法 《水质

 

硝酸盐氮的测定
 

紫外分光光度法》(HJ / T
 

346—2007)

NO-
2 -N 分光光度法 《水质

 

亚硝酸盐氮的测定
 

分光光度法》(GB
 

7493—1987)

组和最佳 S / N 组反应器运行前后各反应器内污泥

混合液各 20
 

mL,在 8
 

000
 

r / min、4
 

℃下离心 10
 

min,
舍弃上清液后,置于-20

 

℃ 下保存。 利用正向引物

338F ( 5′-ACTCCTACGGGAGGCAGCA-3′) 和反向引

物 806R ( 5′-GGACTACHVGGGTWTCTAAT-3′) 扩增

16S
 

rRNA 基因 V3-V4 区。 为获得微生物群落,在
Illumina

 

Novaseq
 

6000 平台进行建库和 16S
 

rRNA 基

因测序。 通过剪接和过滤原始测序序列获得有效的

基因序列,然后对操作分类单元( OTUs,≥97%相似

性)进行聚类、物种注释及丰度分析。 将试验阶段

Ⅲ中空白组和最佳 S / N 组反应器运行前后各反应

器内污泥的原始序列提交在美国国家生物技术信息

中心(NCBI),登录号为 PRJNA954156。

2　 结果与讨论
2. 1　 铁硫协同强化同步硝化-自养反硝化的影响

因素

以上海某沼液处理站二级生物处理出水为研究

对象,开展了沼液二级生化出水铁硫同步硝化-自

养反硝化深度脱氮研究,探究铁硫协同同步硝化-
自养反硝化工艺对沼液二级生化出水的脱氮效果。

在单一生物、生物+铁刨花、生物+硫代硫酸钠

和生物+铁刨花+硫代硫酸钠
 

4 种不同条件下,二级

生化出水同步硝化-自养反硝化的处理效果如图 1
所示。

由图 1 可以看出,铁硫协同同步硝化-自养反

硝化工艺处理超滤池进水可获得较高的 TN 和
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图 1　 二级生化出水同步硝化-自养反硝化工艺

对 TN、NO-
3 -N 和氨氮的去除效果

Fig. 1　 Removal
 

Efficiency
 

of
 

TN,
 

NO-
3 -N

 

and
 

Ammonia
 

Nitrogen
 

by
 

Simultaneous
 

Nitrification-Autotrophic
 

Denitrification
 

Process

NO-
3 -N、去除效果。 具体而言,各反应器试验进水

TN 为 65. 60
 

mg / L,NO-
3 -N 为 23. 58

 

mg / L,氨氮为

17. 14
 

mg / L,反应运行 48
 

h 后,仅投加活性污泥的

生物组出水 TN 为 38. 98
 

mg / L,NO-
3 -N 为 9. 16

 

mg / L,
氨氮 为 10. 81

 

mg / L, 去 除 率 分 别 为 40. 58%、
61. 15%、 36. 93%。 生物 + 铁 刨 花 组 出 水 TN 为

35. 96
 

mg / L, NO-
3 -N 为 8. 06

 

mg / L, 氨氮为 10. 40
 

mg / L,去除率分别为 45. 18%、65. 81%、39. 32%。 生

物+硫代硫酸钠组出水 TN 为 34. 69
 

mg / L,NO-
3 -N 为

7. 91
 

mg / L, 氨 氮 为 7. 08
 

mg / L; 去 除 率 分 别 为

47. 12%、66. 45%、58. 69%。 经铁硫协同强化同步硝

化-自养反硝化工艺处理,生物+铁刨花+硫代硫酸

钠出水 TN、NO-
3 -N 和氨氮分别降至 30. 96、0、5. 71

 

mg / L,去除率分别为 52. 80%、100%、66. 69%。
试验结果表明,在无外加碳源的条件下,铁硫协

同可以强化同步硝化反硝化工艺,有效提高 TN、
NO-

3 -N 和氨氮的去除率,初步证明了该工艺的脱氮

的可行性。
2. 2　 S / N 对铁硫协同强化同步硝化-自养反硝化

脱氮效果的影响

由上述结果可知,铁硫协同可增强同步硝化-
自养反硝化工艺的处理效果。 基于此,进一步探究

了 S / N 对铁硫协同强化同步硝化-自养反硝化的影

响。 其中,分别设置了 S / N = 2. 00、1. 39、0. 66、0 的

4 组对照试验。 试验运行 48
 

h,监测各反应器运行

开始时进水和运行结束时出水的 TN、 NO-
3 -N、

NO-
2 -N、氨氮浓度。 不同 S / N 条件下,二级生化出水

铁硫同步硝化 - 自养反硝化的脱氮效果如图 2
所示。

如图 2 所示, S / N = 0 的反应器出水 TN 为

46. 48
 

mg / L,NO-
3 -N 为 5. 26

 

mg / L,氨氮为 6. 93
 

mg / L,
去除率分别为 28. 47%、77. 67%、59. 16%,该反应器

主要是铁增强同步硝化-自养反硝化贡献氮的去

除;当 S / N = 0. 66 时,反应器运行 48
 

h 后,出水 TN
降至 41. 08

 

mg / L,去除率为 36. 78%,出水 NO-
3 -N 降

至 4. 86
 

mg / L,去除率为 79. 38%,出水氨氮降至

7. 00
 

mg / L, 去除率为 59. 54%; 当 S / N = 1. 39 和

S / N = 2 时,相应反应器运行 48
 

h 后,TN 去除率分别

为 48. 17% 和 51. 25%, NO-
3 -N 去 除 率 分 别 为

83. 21%和 83. 63%,氨氮去除率分别为 61. 88% 和

67. 33%。 由此可看出,TN 去除效果(S / N = 2) >(S /
N = 1. 39) >(S / N = 0. 66) >(S / N = 0),去除率依次为

51. 25%、48. 17%、36. 78%、28. 47%;NO-
3 -N 去除效

果(S / N = 2) >(S / N = 1. 39) >( S / N = 0. 66) >( S / N =
0), 去 除 率 依 次 为 83. 63%、 83. 21%、 79. 38%、
77. 67%;氨氮去除效果( S / N = 2) >( S / N = 1. 39) >
(S / N = 0) >( S / N = 0. 66),去除率依次为 67. 33%、
61. 88%、59. 16%、 59. 54%。 因此, S / N = 2 时 TN、
NO-

3 -N 和氨氮的去除效果均最佳。
2. 3　 铁硫协同强化同步硝化-自养反硝化的氮去

除动力学

为进一步阐明铁硫协同强化同步硝化-自养反

硝化深度脱氮反应过程,分别设置仅投加活性污泥

的空白组和最佳 S / N = 2 条件的试验组两组反应器,
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图 2　 不同 S / N 条件下铁硫同步硝化-自养

反硝化 TN、NO-
3 -N 和氨氮的去除效果

Fig. 2　 Removal
 

of
 

TN,
 

NO-
3 -N

 

and
 

Ammonia
 

Nitrogen
 

by
 

Simultaneous
 

Nitrification
 

and
 

Autotrophic
 

Denitrification
 

of
 

Iron
 

and
 

Sulfur
 

under
 

Different
 

S / N
 

Ratios

监测 2 组反应器 15
 

h 内 TN、NO-
3 -N、NO-

2 -N、氨氮浓

度变化,结果如图 3 所示。
由图 3 结果可知,在 15

 

h 运行过程中,仅投加

活性污泥的空白组和最佳 S / N = 2 条件的试验组,两
组反应器中 TN、NO-

3 -N 及氨氮均获得一定的去除,
表明两组体系中均发生同步硝化反硝化过程。 其

中,两组体系中 TN 去除率均随运行时间的增加而

逐渐提高,TN 去除规律在 0 ~ 15
 

h 内均符合一级反

应动力学特征,与相关报道[16] 规律一致。 而最佳

S / N = 2 条件的试验组反应速率常数(0. 051
 

0
 

h-1 )
大于仅投加活性污泥的空白组反应速率常数

(0. 035
 

5
 

h-1),表明同时投加铁硫且充足 S / N 的铁

硫协同同步硝化-自养反硝化脱氮系统能够获得更

高的氮去除速率。 同时,两组反应器在 0 ~ 3
 

h 的运

行期内,均出现 NO-
3 -N 和氨氮的急剧下降,以及

NO-
2 -N 快速上升的现象,并随反应时间逐渐降低,

直至反应终点两组反应器内 NO-
2 -N 积累现象均基

本消失,表明两组体系在 0 ~ 3
 

h 内反硝化作用占据

主导且 S / N = 2 试验组反硝化作用强度高于空白组。
2. 4　 微生物群落分析

为进一步从微生物学角度阐释传统同步硝化反

硝化体系与铁硫协同同步硝化-自养反硝化体系脱

氮性能差异,采用 16S
 

rRNA 高通量测序技术,分别

对仅投加活性污泥的空白组和最佳 S / N = 2 条件的

试验组中微生物群落结构进行了分析。 其中,收集

两组反应器运行开始时使用的种泥和运行 15
 

h 结

束时各体系内的污泥样品。
2. 4. 1　 微生物多样性分析

两组反应器中各污泥样品的 Alpha 多样性分析

结果如表 4 所示。 其中 Goods-coverage 指数可真实

体现测试样本的有效性,各样品 Goods-coverage 覆

盖率为 0. 997
 

975 ~ 0. 999
 

096,表明各处理系统污泥

样品测序深度合适,能够真实有效地反映两组体系

中微生物群落结构的真实情况; Chao1 指数和

Observed-species 指数可有效体现微生物群落丰富

度;Simpson 和 Shannon 指数则能够体现微生物群落

的多样性和均匀度。 对于两组体系污泥样品 Chao1
指数和 Observed-species 指数,运行 15

 

h 后的空白组

和 S / N = 2 组相较于原泥初始数值,数值均降低,表
示微生物群落的丰富度降低,这是超滤进水中仍含

较高浓度的 NO-
3 -N 和氨氮,导致部分微生物难以生

存,即淘汰一些非必要菌种,能够实现同步硝化反硝

化的优势菌群得到了富集,这与大多数同类研究[17]

结果一致。 而( S / N = 2)组 Chao1 指数和 Observed-
species 指数均大于空白组,表明铁刨花和硫代硫酸

钠的同时引入可提高同步硝化-自养反硝化系统的

微生物群落丰富度,改变微生物群落结构,有助于维

持反应器系统的运行稳定性;从群落多样性及均匀

度角度分析,空白组和 S / N = 2 组运行结束时的

Simpson 和 Shannon 指数同样存在不同程度的降低

且(S / N = 2)组>空白组,表明各体系运行一段时间

后菌群多样性有所降低,进而优势菌群更加集中,而
铁刨花和硫代硫酸钠的引入同样可提高同步硝化-
自养反硝化系统的微生物群落多样性和均匀度,进
而显著增强系统的稳定性。

此外,如图 4(a)所示,Venn 图可用来统计多个
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图 3　 两组反应器 15
 

h 内(a)TN 浓度、(b)NO-
3 -N 浓度、(c)氨氮浓度及(d)NO-

2 -N 浓度变化

Fig. 3　 Variations
 

of
 

(a)
 

TN,
 

(b)
 

NO-
3 -N,

 

(c)
 

Ammonia
 

Nitrogen
  

and
 

(d)NO-
2 -N

 

Concentration
 

of
 

Two
 

Ractors
 

within
 

15
 

h

表 4　 各样品中微生物群落丰富度及多样性分析(相似度>97%)
Tab. 4　 Microbial

 

Community
 

Abundance
 

and
 

Diversity
 

Analysis
 

in
 

Each
 

Sample

样品 序列数 Chao1 Observed-species Shannon Simpson Goods-coverage

种泥 114
 

758 1
 

740. 75 1
 

711. 1 7. 648
 

44 0. 984
 

45 0. 998
 

189

空白组 97
 

124 1
 

481. 20 1
 

471. 8 7. 148
 

70 0. 973
 

95 0. 999
 

096

(S / N = 2)组 113
 

456 1
 

685. 17 1
 

646. 8 7. 226
 

11 0. 976
 

25 0. 997
 

975

样品中共有和独有的 OTU 数量,可直观地看出样品

OTU 数量组成的相似性和重叠情况。 种泥、空白组

及(S / N = 2)组共有 474 个 OTUs,分别占各样品总

OTU 数的 27. 78%、32. 20% 及 28. 68%。 各体系中

微生物物种数量均大幅度减少,表明两组反应器反

应运行 15
 

h 后,体系中大多数原生细菌被淘汰,而
能够利用二级生化出水中的 NO-

3 -N 和氨氮等完成

同步硝化-自养反硝化的优势菌群得以保留。 而铁

硫协同同步硝化-自养反硝化体系中 OTUs 数量大

于传统同步硝化反硝化体系,表明铁刨花与硫代硫

酸钠的引入促进了同步硝化-自养反硝化优势菌生

长,进而获得更佳的脱氮效果,该现象与图 3 结果

一致。

Beta 多样性可用于比较不同环境群落间的物种

组成差异, 常用的距离算法包括 Jaccard、 Bray-
Curtis、Unifrac 等。 其中,基于 Bray-Curtis 距离矩阵

的主坐标分析( PCoA)可用于表征不同污泥样品中

微生物群落的差异性。 如图 4(b)所示,两组反应器

运行 15
 

h 后,两组反应器体系中群落较为相似,且
均与初始种泥中微生物群落存在较大差异,这可能

是由于两组反应器在运行过程中淘汰了较多不适应

生长的非必要菌群,而保留下来的大多数为能够实

现同步硝化反硝化过程的优势菌,故两组反应器运

行 15
 

h 后各体系内优势菌群较为相似。
2. 4. 2　 微生物种群结构分析

各个样品中微生物在门(丰度排名前 10)和属
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图 4　 (a)Venn 图和(b)PCoA
Fig. 4　 (a)

 

Venn
 

Diagram
  

and
  

(b)
 

PCoA

(丰度排名前 20)水平上的群落组成和丰度分布如

　 　 　 　
图 5 所示。

图 5　 各样品在(a)门水平和(b)属水平菌群分布

Fig. 5　 Distribution
 

of
 

Bacteria
 

Presented
 

in
 

Each
 

Sample
 

at
 

(a)
 

Phylum
  

and
 

(b)
 

Genus
  

Level

　 　 由图 5 ( a ) 可 知, 在 门 水 平 上, 变 形 菌 门

(Proteobacteria)作为优势菌门,在种泥、空白组和

(S / N = 2) 组 中 占 比 均 最 高, 依 次 为 40. 85%、
52. 68%、53. 74%。 Proteobacteria 多数为兼性或者

专性厌氧菌,在反硝化脱氮过程中起关键作用[18] 。
结果表明,与种泥相比,投加铁刨花与硫代硫酸钠会

一定程度地促进 Proteobacteria 微生物的代谢活动,

使其丰度增加[19] ;其次是绿弯菌门(Chloroflexi),该
菌门下的菌属可将 NO-

3 -N 转化为 NO-
2 -N,且可利用

溶解性微生物产物作为碳源进行氨氮同化过程[20] ,
在种泥、空白组、(S / N = 2)组中占比分别为 25. 38%、
21. 01%、 17. 07%。 空 白 组 和 (S / N = 2) 组 中

Chloroflexi 丰度的相对于种泥有所降低,表明体系中

铁刨花与硫代硫酸钠的存在可能会抑制该菌门的生
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长;放线菌门( Actinobacteriota) 可参与难降解有机

物的降解,同化无机氮,具有一定的反硝化功能[21] ,
在种泥、空白组、(S / N = 2)组中占比分别为 2. 82%、
4. 93%、4. 99%;拟杆菌门(Bacteroidota)主要存在于

缺氧环境,可降解蛋白质、糖类等大分子,能够进行

反硝化作用[22] ,在种泥、空白组和 S / N = 2 组中占比

分别为 1. 87%、3. 86%、4. 24%。 结果表明,与种泥

相比,体系中的铁刨花和硫代硫酸钠均会不同程度

地促进 Actinobacteriota 和 Bacteroidota 微生物的代

谢,使其丰度升高[23] 。 值得注意的是,种泥中具有

较高丰度占比的 Calditrichaeota(7. 58%),而在空白

组和(S / N = 2)组反应器中运行 15
 

h 后,该菌门丰度

显著降低,分别降至 0. 66%和 1. 48%。 相关研究[24]

表明沼液处理系统中大量的有机污染物可能是

Calditrichaeota 丰度高的原因,故取自沼液处理系统

的种泥中具有较高丰度的 Calditrichaeota,而在处理

相对有机物浓度更低的超滤进水时,无法维持其正

常生长活动所需,因此其丰度大幅降低。 酸杆菌门

(Acidobacteria)菌群具有厌氧氨氧化功能,并可促

进甲醇同化[25] , 其相对丰度在种泥、 空白组和

(S / N = 2)组中无明显差异;厚壁菌门( Firmicutes),
被普遍认为在厌氧环境下具有反硝化潜力[26] ,在种

泥、空白组和 ( S / N = 2) 组中占比分别为 0. 79%、
4. 68%和 1. 92%。 两组反应器中 Firmicutes 丰度的

提高使得其获得较高的 TN、NO-
3 -N 去除率(图 3)。

硝化螺旋菌门(Nitrospirae)可将亚硝酸盐氧化成硝

酸盐[27] ,在种泥、空白组和(S / N = 2)组占比分别为

2. 26%、1. 46%和 2. 84%,在各体系的氮循环水质净

化过程中发挥着重要作用。
图 5(b) 为各个样品中主要菌属的相对丰度。

与种泥相比,两组反应器的优势菌属存在较大差异。
其中,Proteobacteria 中的聚糖菌属(Defluviicoccus)在

厌氧段储存内碳源,在好氧阶段进行同化作用,在缺

氧阶段进行内源反硝化,从而实现脱氮的作用[28] 。
该菌属在两组反应器中的丰度占比均高于种泥

(7. 03%),空白组为 8. 76%,S / N = 2 组为 9. 52%,符
合(S / N = 2)组和空白组具有较好氮去除性能的原

因。 Candidatus_Competibacter 同属于 Proteobacteria,
主要以乙酸、丙酸、葡萄糖为碳源在好氧条件下进行

反硝化作用[29] 。 该菌属在种泥、空白组和( S / N =
2)组中占比分别为 6. 40%、6. 87%和 10. 20%,表明

铁刨花和硫代硫酸钠的投加显著促进了该菌属的生

长,与图 3 中脱氮结果一致。 此外,Proteobacteria 中

β-变形菌纲的陶厄氏菌属(Thauera)为反硝化细菌,
具有很强的降解酚类污染物的能力,可降解废水污

泥中的各种酚类化合物,例如邻甲酚、间甲基苯酚、
对甲酚、2,3-二甲基苯酚、2,4-二甲基苯酚和 3-乙
基苯酚[30] 。 相较于种泥(4. 65%),该菌属在两组反

应器 中 均 不 同 程 度 的 增 殖, 丰 度 占 比 分 别 为

6. 65%、9. 74%。 值得注意的是,种泥中几乎不存在

的 硫 杆 菌 属 ( Thiobacillus ) 和 铁 杆 菌 属

(Ferribacterium),在(S / N = 2)组中检出且具有较高

的丰度占比。 其中,Thiobacillus 为兼性厌氧化能自

养菌,在低含量 NO-
3 -N 条件下更易富集[31] ,以硫、

硫化物、 硫代硫化物等为电 子 供 体、 NO-
3 -N 或

NO-
2 -N 为电子受体进行反硝化脱氮[32] 。 此外,相关

研究[33]发现 Thiobacillus 在厌氧条件下也能够进行

硝酸盐依赖型 Fe(Ⅱ)氧化。 Thiobacillus 在种泥、空
白组和( S / N = 2) 组中占比分别为 0. 00、0. 20%和

6. 93%,其在(S / N = 2)组的相对丰度显著高于种泥

和空 白 组, 表 明 投 加 硫 代 硫 酸 钠 可 以 驱 动

Thiobacillus 的生长,且有研究[34] 表明铁刨花的投加

可促进其生长代谢,进而强化同步硝化-自养反硝

化体系脱氮效果,这也与(S / N = 2)组的氮去除性能

在整个过程始终优于空白组的规律一致(图 3)。 据

报道[35] ,Ferribacterium 具有异养硝化-好氧反硝化

能力,可同时去除氨氮和 NO-
3 -N,在种泥、空白组和

(S / N = 2) 组 中 占 比 分 别 为 0. 02%、 1. 89% 和

5. 59%。 Ferribacterium 在(S / N = 2)组中占比同样远

高于种泥和空白组,且该菌属在空白组中的相对丰

度显著高于种泥,可能是沼液中丰富的铁离子在生

物处理部分未大量去除,导致超滤进水中仍含较多

的铁离子,进而促进了 Ferribacterium 的生长繁殖。
此外,该菌属的存在也解释了空白组和(S / N = 2)组

中出水氨氮明显降低的原因[图 3(c)]。
综上所述,基于种群结构分析,在传统同步硝

化-自养反硝化体系中加入铁刨花和硫代硫酸钠可

显著提高自养反硝化菌(Thiobacillus、Ferribacterium)
及 异 养 反 硝 化 菌 ( Defluviicoccus、 Candidatus _
Competibacter、Thauera)的丰度。 与前述铁硫协同同

步硝化-自养反硝化工艺可获得稳定高效的脱氮效

果的结果基本一致(图 3)。
3　 结论

(1)在无外加碳源的条件下,铁硫协同同步硝
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化-自养反硝化工艺处理沼液二级生化出水可获得

理想的 TN、NO-
3 -N 和氨氮去除效果。 反应运行 48

 

h
后,仅投加活性污泥的生物组 TN、NO-

3 -N 和氨氮的

去除率分别为 40. 58%、61. 15%和 36. 93%;生物+铁
刨花组 TN、NO-

3 -N 和氨氮的去除率分别为 45. 18%、
65. 81%和 39. 32%;生物+硫代硫酸钠组相应去除率

分别为 47. 12%、66. 45%和 58. 69%;而经铁硫协同

强化同步硝化-自养反硝化工艺处理,TN 去除率为

52. 80%,NO-
3 -N 去除率高达 100%,氨氮去除率为

66. 69%。
(2)在不同 S / N 反应条件下,4 组反应器连续

运行 48
 

h。 S / N = 0 时 TN、NO-
3 -N 和氨氮的去除率

分别为 28. 47%、77. 67%和 59. 16%;S / N = 0. 66 时

相应去除率分别为 36. 78%、79. 38%和 59. 54%;当
S / N = 1. 39 和 S / N = 2 时,TN 去除率分别为 48. 17%
和 51. 25%, NO-

3 -N 去 除 率 分 别 为 83. 21% 和

83. 63%,氨氮去除率分别为 61. 88%和 67. 33%。 因

此,S / N = 2 时可获得较高的 TN、NO-
3 -N 和氨氮的去

除效果。
(3)仅投加活性污泥的空白组和 S / N = 2 条件

下,TN 去除规律在 0 ~ 15
 

h 内均符合一级反应动力

学特征。 S / N = 2 组反应速率常数(0. 051
 

0
 

h-1 )大

于空白组(0. 035
 

5
 

h-1 ),表明相较于传统同步硝化

反硝化体系,最佳 S / N 的铁硫协同同步硝化-自养

反硝化脱氮系统能够获得更高的氮去除速率。
(4)微生物群落演变规律表明,与种泥相比,铁

刨花和硫代硫酸钠的投加会使微生物群落丰富度提

高、多样性降低;且在传统同步硝化-自养反硝化体

系中加入铁刨花和硫代硫酸钠可显著提高自养反硝

化菌( Thiobacillus、Ferribacterium) 及异养反硝化菌

(Defluviicoccus、 Candidatus _ Competibacter、 Thauera)
的丰度。
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