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摘要:
 

针对黄铁矿基铁自养反硝化与硫自养反硝化脱氮对比研究不足、脱氮效率较低的问题,以黄

铁矿作为硫自养和铁自养反硝化电子供体,对比研究其对低碳氮比(C / N)污水的脱氮效果及异养

菌的强化作用机制。 结果表明,黄铁矿基铁自养反硝化系统的脱氮性能高于硫自养反硝化系统,且
添加适量异养菌能够强化脱氮效果;当异养污泥与自养污泥的体积比为 1 ∶ 1 时,相同进水条件下

黄铁矿基铁自养系统 48 h 的出水 TN 和 NO-
3 -N 质量浓度分别为 0. 26、0 mg / L,显著低于黄铁矿基硫

自养 系 统 ( 3. 94、 2. 61 mg / L); Thermomonas、 Geothrix、 Ferritrophicum、 Acidovorax、 Pseudomonas、
Brachymonas 等脱氮菌属均能利用还原态铁作为电子供体参与反硝化脱氮,在黄铁矿基铁自养反硝

化系统中的相对丰度均高于黄铁矿基硫自养反硝化系统;向系统中添加异养污泥可引入异养反硝

化菌 Thauera,与硫自养菌相比,铁自养菌能与异养菌发挥更好的协同反硝化脱氮作用。
关键词:黄铁矿;铁自养反硝化;硫自养反硝化;异养菌;低 C / N 污水
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Abstract:
 

In
 

view
 

of
 

the
 

limited
 

comparative
 

research
 

of
 

pyrite-based
 

iron
 

autotrophic
 

denitrification
 

and
 

sulfur
 

autotrophic
 

denitrification
 

and
 

low
 

efficiency
 

in
 

nitrogen
 

removal,
 

pyrite
 

was
 

utilized
 

as
 

an
 

electron
 

donor
 

for
 

both
 

sulfur
 

autotrophic
 

denitrification
 

and
 

iron
 

autotrophic
 

denitrification.
 

Moreover,
 

their
 

performance
 

in
 

removing
 

nitrogen
 

from
 

wastewater
 

with
 

a
 

low
 

carbon / nitrogen
 

ratio
 

(C / N)
 

and
 

the
 

enhancement
 

mechanisms
 

involving
 

heterotrophic
 

bacteria
 

were
 

compared
 

and
 

investigated.
 

The
 

results
 

show
 

that
 

the
 

pyrite-based
 

iron
 

autotrophic
 

denitrification
 

system
 

achieves
 

higher
 

nitrogen
 

removal
 

efficiency
 

than
 

the
 

sulfur
 

autotrophic
 

denitrification
 

system,
 

and
 

adding
 

an
 

appropriate
 

amount
 

of
 

heterotrophic
 

bacteria
 

can
 

enhance
 

the
 

nitrogen
 

removal
 

effect.
 

At
 

a
 

heterotrophic-to-
autotrophic

 

sludge
 

volume
 

ratio
 

of
 

1 ∶ 1,
 

the
 

pyrite-based
 

iron
 

autotrophic
 

denitrification
 

system
 

yields
 

effluent
 

TN
 

and
 

NO-
3 -N

 

concentrations
 

of
 

0. 26
 

and
 

0
 

mg / L
 

after
 

48
 

h,
 

which
 

were
 

significantly
 

lower
 

than
 

those
 

of
 

the
 

sulfur
 

autotrophic
 

denitrification
 

system
 

(3. 94
 

and
 

2. 61
 

mg / L)
 

under
 

identical
 

influent
 

conditions.
 

Thermomonas,
 

Geothrix,
 

Ferritrophicum,
 

Acidovorax,
 

Pseudomonas,
 

Brachymonas,
 

and
 

other
 

denitrifying
 

bacteria
 

can
 

use
 

reduced
 

iron
 

as
 

an
 

electron
 

donor
 

to
 

participate
 

in
 

denitrification,
 

and
 

their
 

relative
 

abundance
 

in
 

the
 

pyrite-based
 

iron
 

autotrophic
 

denitrification
 

system
 

is
 

all
 

higher
 

than
 

that
 

in
 

the
 

sulfur
 

autotrophic
 

denitrification
 

system.
 

Furthermore,
 

the
 

addition
 

of
 

heterotrophic
 

sludge
 

into
 

the
 

system
 

can
 

introduce
 

Thauera.
 

Compared
 

with
 

sulfur
 

autotrophic
 

bacteria,
 

iron
 

autotrophic
 

bacteria
 

and
 

heterotrophic
 

bacteria
 

can
 

exert
 

a
 

better
 

synergistic
 

denitrification
 

and
 

nitrogen
 

removal
 

effect.
Key
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污水中大量的氮排放至水体中会引起富营养化,威胁受纳水体的生态安全[1-3] 。 传统的生物脱氮技术需

要足够的有机碳源保证生物反硝化过程的顺利进行,如何提高低碳氮比(C / N)污水的脱氮效能是目前生物

脱氮技术的难点和热点。 自养反硝化不需要添加额外的有机碳,具有运行成本低、二次污染少、污泥产量少

等优点[4] ,受到越来越多的关注。 黄铁矿是地壳中储量最丰富的矿物之一,其主要成分是 FeS2,理论上可以

提供还原态硫和还原态铁用于自养反硝化[5-6] 。 近年来,黄铁矿作为有机碳源的可代替电子供体被逐渐应用

于自养反硝化的研究[7] 。
目前,关于黄铁矿自养反硝化的研究多是将其作为硫源进行研究:Pang

 

等[7]以黄铁矿为唯一电子供体,
将经 Na2S2O3 驯化培养后的沉积物接种入系统,研究其自养反硝化脱氮机理;周娅等[8] 的研究表明,黄铁矿

的自养反硝化较单质硫能减少碱度消耗和硫酸盐产生。 黄铁矿作为铁源用于铁自养菌介导的自养反硝化研

究目前还较少,Zhao 等[4,9]的研究表明,基于黄铁矿的铁自养反硝化是可行的,但缺乏基于黄铁矿的硫自养

反硝化与铁自养反硝化脱氮的对比研究。 虽然自养反硝化具有无需外加有机碳源的优点,但其启动时间长、
脱氮效率低[10]的缺点制约了其应用。 Wang 等[11-12]的研究表明,异养反硝化菌可以与自养反硝化菌协同共

生,且异养菌对自养反硝化系统的脱氮具有强化作用。 目前,关于异养菌对黄铁矿基自养反硝化系统脱氮效

果影响的研究较少。 虽然异养菌可以强化黄铁矿基铁自养反硝化脱氮效果[4] ,但异养菌对黄铁矿硫自养与

铁自养反硝化系统脱氮效果的强化有何区别尚需进一步探讨。
本文以黄铁矿为自养反硝化电子供体,以低 C / N 污水中少量的碳源作为异养反硝化电子供体,将异养

菌作为生物强化剂与自养菌混合,启动异养 自养反硝化系统,比较黄铁矿基铁自养反硝化和硫自养反硝化

的脱氮性能,分析异养菌对脱氮效果的强化作用,同时根据矿石表面微生物形貌和元素含量变化及各系统中

脱氮功能微生物种群的特点分析异养菌强化脱氮的机理。

1　 材料与方法

1. 1　 污泥驯化

本文所用活性污泥取自南京 QB 污水处理厂。 将污泥分为异养反硝化污泥、铁自养反硝化污泥和硫自

养反硝化污泥,分别加入培养液。 异养反硝化菌培养液[13]
 

组成如下:CH3COONa、KNO3、NH4Cl、KH2PO4、
FeSO4·7H2O、MgSO4·7H2O 的质量浓度分别为 2. 730、0. 870、0. 306、0. 149、0. 006、0. 100 g / L;铁自养反硝

化菌培养液[14]
 

组成如下:FeSO4 ·7H2O、KNO3、NH4Cl、KH2PO4、NaHCO3、CaCl2 ·2H2O、MgSO4 ·7H2O 的质

量浓度分别为 6. 000、0. 870、0. 227、0. 250、2. 500、0. 010、0. 500 g / L;硫自养反硝化菌[15] 培养液组成如下:
Na2S2O3·5H2O、KNO3、NaHCO3、NH4Cl、KH2PO4、CaCl2·2H2O、FeSO4 ·7H2O、MgSO4 ·7H2O 的质量分数分

别为 2. 500、0. 870、2. 500、0. 500、2. 000、0. 006、
 

0. 007、0. 800 g / L。
培养液用 NaHCO3 和(1+9)HCl 调节 pH 为 7. 0±0. 2,并通入高纯氩气(纯度大于等于 99. 999%)20 min

去除溶解氧。 驯化过程持续 1 月,2 d 更换一次培养液。 驯化后期,检测到异养反硝化污泥、铁自养反硝化污

泥和硫自养反硝化污泥的 NO-
3 -N 去除率分别为 93. 67%±2. 91%、90. 32%±3. 27%和 90. 44% ±1. 37%,可视

作驯化完成。 驯化完成的各污泥质量浓度分别为 13. 7、18. 0 、14. 9 g / L。 对驯化完成的污泥进行处理,使

表 1　 合成废水和微量元素组成

Table
 

1　 Composition
 

of
 

synthetic
 

wastewater
 

and
 

trace
 

element
 

合成废水 微量元素

物质 质量浓度 /
 

(g / L) 物质 质量浓度
 

/ (g / L)
CH3 COONa 0. 013 EDTA 3. 000

KNO3 0. 144 ZnCl2 0. 070
NaHCO3 2. 500 MnCl2 ·2H2 O 0. 500
KH2 PO4 0. 088 CoCl2 ·6H2 O 0. 190

CaCl2 0. 008 H3 BO3 0. 010
MgSO4 ·7H2 O 0. 010 Na2 MoO4 ·2H2 O 0. 040

NiCl2 ·6H2 O 0. 020
CuCl2 ·2H2 O 0. 020

得各浓度都为 4 g / L 后再按相应体积比加入到各系统中。
1. 2　 试验进水

进水采用人工配水,其中微量元素储备液的用量为

1 mL / L。 COD 来源为 CH3COONa,NO-
3 -N 来源为 KNO3。

综合考虑实际、试验目的,并参照前人研究[16] ,进水 COD
质量浓度固定为 10 mg / L,进水 C / N 为 0. 5。 合成废水和

微量元素组成见表 1。
 

1. 3　 试验方案

为对比研究不同投加量异养菌对黄铁矿基自养反硝

化脱氮效果的影响,污泥驯化完成后,取用不同比例的异

养污泥和铁、硫自养污泥混合放入装填相同质量黄铁矿

(粒径为 3 ~ 8
 

mm)的厌氧瓶中。 试验所用黄铁矿购自河南豫中新材料有限公司。 各试验组名称及异养污泥
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和铁、硫自养污泥具体比例和体积见表 2。 试验装置如图 1 所示。

表 2　 试验方案

Table
 

2　 Experiment
 

scheme

组名 黄铁矿 / g 硫自养
污泥

 

/ mL
铁自养

污泥
 

/ mL
异养污
泥

 

/ mL
异养污泥与自

养污泥的体积比

C 100 0 0 0 0
H 100 0 0 100 1 ∶ 0
F 100 0 100 0 0 ∶ 1
S 100 100 0 0 0 ∶ 1

FH1 100 0 100 25 0. 25 ∶ 1
FH2 100 0 100 50 0. 50 ∶ 1
FH3 100 0 100 100 1 ∶ 1
FH4 100 0 100 125 1. 25 ∶ 1
SH1 100 100 0 25 0. 25 ∶ 1
SH2 100 100 0 50 0. 50 ∶ 1
SH3 100 100 0 100 1 ∶ 1
SH4 100 100 0 125 1. 25 ∶ 1

图 1　 试验装置示意图

Fig. 1　 Experimental
 

setup

进水用 NaHCO3 和(1+9)HCl 调节 pH 为 7. 0±0. 2,并通入高纯氩气 20 min 以去除溶解氧,后将厌氧瓶

密封放置于黑暗恒温摇床中,温度为 30℃ ,转速为 140 r / min。 在 0、4、8、12、24、36、48 h 分别进行取样,测定

NO-
3 -N、NH+

4 -N、NO-
2 -N 及 TN 的质量浓度。

为研究异养菌强化下的黄铁矿基自养反硝化脱氮效果的长效性,以自养污泥与异养污泥体积比为 1 ∶ 1
的系统进行研究,试验共持续 60 d。 控制进水 C / N 为 0. 5、进水 NO-

3 -N 质量浓度为 20 mg / L、水力停留时间

( HRT)为 48 h、初始 pH 为 7. 0、温度为 30℃ ,检测各系统 NO-
3 -N、NO-

2 -N、NH+
4 -N、TN 的质量浓度等水质指标。

1. 4　 采样与分析

取水样前,使反应器停止振荡并沉淀 20 min。 所取水样使用 0. 45 μm 水系滤膜进行过滤,根据标准检测

方法[17]测定 NO-
3 -N、NH+

4 -N、
 

NO-
2 -N、TN、Fe3+的质量浓度等水质指标。

污染物去除率 R、体积去除效率 VRR 分别为

R =
ρi - ρe

ρi

× 100% (1)

VRR = (ρi - ρe)Vi / Vt (2)
式中:ρi 为进水中污染物质量浓度;ρe 为出水中污染物质量浓度;Vi 为进水量;V 为反应器有效容积;t 为反应

时间。
SO2-

4 通过离子色谱仪(ICS-2100,
 

Dionex,
 

USA)进行测定,TOC 通过 TOC 仪(V
 

CPN,
 

Shimadzu,
 

Japan)
进行测定。 试验结束后,从各系统中取出黄铁矿,喷金后用 SEM( Quanta

 

FEG
 

250,USA)技术观察和分析矿

石表面微生物的形貌特点,并通过 EDS 分析矿石表面元素含量变化,各系统均选定相同元素进行 EDS 分析,
元素含量为质量分数。
1. 5　 高通量测序分析和环境因子的 RDA 分析

在长期试验中,在第 8、34、60 天分别采集各系统的污泥样品,采用 CTAB / SDS 法提取样本基因组 DNA,
所得 DNA 用 1%琼脂糖凝胶电泳检测。 初检合格的 DNA 将其原始样品送至上海凌恩生物科技有限公司进

行 V3-V4 变量区的高通量测序。
选用运行第 8、34、60 天时的 TN 去除率、TOC 去除率、Fe3+产生量和 SO2-

4 产生量这 4 个环境因子和系统

中 top15 的微生物优势菌属进行 RDA 分析。

2　 结果与分析

2. 1　 异养菌对黄铁矿基自养反硝化系统脱氮效果的影响

由表 3 可知,仅添加铁自养污泥的 F 组 NO-
3 -N 和 TN 体积去除效率比仅添加硫自养污泥的 S 组高。 随

异养菌投加量的增大,两系统的脱氮效率均提高,且 FH 组的脱氮效率总是高于 SH 组。 当自养污泥与异养
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表 3　 异养菌对黄铁矿基铁自养和硫自养反硝化

系统 NO-
3 -N 和 TN 体积去除效率的影响

Table
 

3　 Influence
 

of
 

heterotrophic
 

bacteria
 

on
 

volumetric
 

removal
 

efficiency
 

of
 

NO-
3 -N

 

and
 

TN
 

in
 

pyrite-based
 

iron
 

and
 

sulfur
 

autotrophic
 

denitrification
 

systems

组名
VRR / (g / (m3 ·d))

NO-
3 -N TN

H 2. 64±0. 28 2. 47±0. 26
F 5. 22±0. 26 3. 65±0. 30
S 3. 78±0. 30 2. 86±0. 30

FH1 5. 77±0. 16 4. 03±0. 18
FH2 7. 68±0. 32 5. 76±0. 30
FH3 8. 88±0. 20 8. 87±0. 25
FH4 8. 64±0. 30 8. 46±0. 30
SH1 4. 89±0. 32 3. 91±0. 35
SH2 6. 23±0. 24 4. 90±0. 28
SH3 7. 19±0. 25 6. 58±0. 26
SH4 7. 02±0. 36 6. 24±0. 32

污泥体积比为 1 ∶ 1 时,脱氮效率均达到最高,与陈一帆

等[18-19]的研究结果相近。 此外,当异养污泥与自养污泥

体积比大于等于 1 时,FH 组与 SH 组 TN 体积去除率的

差值比两者 NO-
3 -N 体积去除率的差值大,而异养污泥与

自养污泥体积比小于 1 时则相反,表明异养菌的添加对

两系统氮转化过程的影响不同。 为分析这种差异,图 2
给出了异养污泥与自养污泥体积比为 0. 5 ∶ 1、1 ∶ 1 和

1. 25 ∶ 1 时及 3 个纯污泥对照组的氮转化过程。
由图 2 可知,各试验组氮转化过程明显不同。 当异养

菌投加量较少时(图 2(a)),FH2 组的 NO-
3 -N 质量浓度随

时间持续快速下降,至 48 h 时降至 3. 32 mg / L,显著低于

SH2 组(6. 12 mg / L),但由于生成了较高质量浓度的 NO-
2 -

N,仅使 FH2 组的 TN 体积去除效率(5. 76 g / (m3 ·d))略
高于 SH2 组(4. 90 g / ( m3 ·d))。 当异养菌投加量较多

时(图 2(b)(c)),FH 组 NO-
3 -N 质量浓度快速下降而 SH

组下降缓慢,FH3 组和 FH4 组 NO-
3 -N 浓度在 24 h 分别降

为 0、0. 33 mg / L,而 SH3 和 SH4 组至 48 h 才分别降至 2. 61、2. 48 mg / L。 且与异养菌投加量较少时系统中

NO-
2 -N 质量浓度几乎不变的情况不同,此条件下 FH 和 SH 组中生成的 NO-

2 -N 质量浓度达到峰值后均缓慢

下降,试验结束时 FH 组的 NO-
2 -N 质量浓度比 SH 组低,从而使 FH 和 SH 组 TN 体积去除效率的差值高于二

者 NO-
3 -N 体积去除效率差值。 一般认为,反硝化过程分为两步,第一步是由 NO-

3 -N 还原为 NO-
2 -N,第二步是

由 NO-
2 -N 还原为 N2。 在自养反硝化过程中,第一步的反应速率大于第二步的反应速率[20] ,从而导致 NO-

2 -N
的积累,而异养反硝化则相反,不会导致 NO-

2 -N 的积累。 综上,适量的异养菌对铁自养菌 NO-
3 -N 还原为

NO-
2 -N 及 NO-

2 -N 进一步转化的强化效果均高于对硫自养菌的效果,异养菌和铁自养菌能发挥更好的反硝化

协同作用,表现出更高的 TN 体积去除效率。

图 2　 各试验组中氮转化过程

Fig. 2　 Nitrogen
 

transformation
 

in
 

each
 

experimental
 

group

硝酸盐反硝化和硝酸盐异化还原为铵(DNRA)是 2 种相互竞争的硝酸盐还原途径。 在使用有机碳源作
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为电子供体时,硝酸盐还原主要是通过反硝化,而在以铁或硫作为电子供体时 DNRA 发生率会增加[21] 。 本

文各试验组均未检测到 NH+
4 -N,表明没有明显的 DNRA 反应发生,硝酸盐还原主要是通过反硝化途径,这可

能是因为本文试验采用的 C / N 过低限制了 NH+
4 -N 的产生[22-23] 。

为进一步了解异养菌对系统强化效果的长期性,对异养污泥与自养污泥体积比为 1 ∶ 1 时的 FH3 与

SH3 组进行为期 60 d 的试验,并以 H、F 和 S 组为对照,结果如图 3 所示。

图 3　 各试验组长期进水、出水中氮质量浓度变化

Fig. 3　 Long-term
 

changes
 

in
 

nitrogen
 

concentration
 

in
 

influent
 

and
 

effluent
 

of
 

each
 

experimental
 

group

由图 3(a)可知,各试验组出水 TN 质量浓度均随时间逐渐上升,异养菌强化下的 FH3、SH3 组出水均较

H、F、S 组的低,表明投加适量异养菌对自养反硝化系统脱氮的强化具有一定的长效性。 此外 FH3 组出水

TN 质量浓度一直低于 SH3 组,但从第 50
 

天开始,两者差距降低。 由图 3(b)可知,从第 40
 

天开始,FH3 组出

水 NO-
2 -N 质量浓度快速上升,至第 50

 

天,NO-
2 -N 质量浓度为 5 个试验组中最高,系统中发生了 NO-

2 -N 积累。
且由图 3(c)可知,从第 50

 

天开始,FH3、SH3 组出水 NO-
3 -N 质量浓度差距降低。 表明随着运行时间的延长,

反硝化微生物的活性降低或死亡,造成异养菌与铁自养菌的协同反硝化作用下降,也意味着在极低的 C / N
进水条件下,仅依靠启动期投加异养菌强化脱氮长效性较为有限。

注:实线圈内为微生物,虚线圈内为黏性物质。

图 4　 原始铁矿石和各试验组中铁矿石表面 SEM 图

Fig. 4　 Surface
 

SEM
 

images
 

of
 

raw
 

pyrite
 

and
 

pyrite
 

in
 

each
 

experimental
 

group

2. 2　 矿石表面的微生物形貌和元素含量变化

由图 4 可知,原始矿石呈现出矿石的典型微观形貌,没有观察到任何微生物,而添加污泥后的各试验组

中矿石表面均出现了微生物附着,形态主要为球状和杆状。 H 组、FH3 组和 SH3 组的微生物都呈现成堆聚

集的状态,而 S 组和 F 组的微生物却较为分散,未出现明显富集成堆现象,且微生物外形较小、丰度较低,这
种差异可能是由于加入异养菌强化后带来的效果。 营养充足的异养菌能分泌出较多具有黏性的 EPS[24] ,这
些黏性物质可以使微生物聚集成团、联系紧密。 在 H 组和 FH3 组的微生物局部放大图(图 4(g)(h))中,可
以看到微生物间存在黏性丝状物,推测 FH3 组中看到的黏性物质为 EPS,EPS 将异养菌和铁自养菌一起黏

附在矿石表面,增加了微生物细胞与矿石的直接接触[25] ,有助于增强微生物的反硝化效率。 而在 SH3 组中
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未能观察到此类黏性物质,可能是因为酸碱度、Fe3+离子质量浓度、营养物质质量浓度等影响了 EPS 的含量

和成分[26-27] ,从而导致 EPS 在 SH3 组中的表达有差异;也有可能是因为随着运行时间的延长,SH3 组中异养

菌分泌的 EPS 逐渐消失,不易被观察到,具体原因尚需后续进一步研究。
由表 4 可知,与原始铁矿石相比,其余各组运行 60 d 后铁矿石表面的 Fe 元素和 S 元素的含量(质量分

数,下同)都有所下降。 其中,F 组和 FH3 组铁矿石表面 Fe 元素下降最多,S 组和 SH3 组中铁矿石 S 元素下

降最多,表明 F 组和 FH3 组中的自养反硝化主要利用黄铁矿中的 Fe 作为电子供体,S 组和 SH3 组中的自养

反硝化主要利用黄铁矿中的 S 元素作为电子供体。 H 组铁矿石表面 Fe 元素和 S 元素含量略有降低,可能是

H 组中存在少量兼养微生物能够利用还原态 Fe 和 S 作为电子供体。 值得注意的是,由于铁矿石表面的 Fe
元素和 S 元素在系统运行过程中被不断消耗,电子供体供应量的减少会造成系统长期脱氮效率的降低。

表 4　 原始矿石和各试验组中矿石表面元素质量分数

Table
 

4　 Surface
 

elemental
 

composition
 

of
 

raw
 

pyrite
 

and
 

pyrite
 

in
 

each
 

experimental
 

group

组名
元素质量分数 / %

C O Na Mg Al Si P S K Ca Fe
原始 4. 02 15. 56 — — — 0. 96 5. 77 33. 85 — 1. 17 38. 68

H 1. 50 30. 48 2. 57 0. 25 0. 19 0. 09 5. 66 20. 83 0. 35 2. 03 36. 05
F 1. 02 48. 68 — 5. 02 — 0. 57 3. 51 16. 03 — 20. 83 4. 33

FH3 0. 00 34. 54 — 3. 25 — 0. 36 3. 37 20. 83 — 24. 56 13. 07
S 0. 80 48. 76 3. 03 7. 88 3. 05 4. 76 5. 62 0. 55 0. 87 11. 40 13. 29

SH3 3. 59 43. 18 — 9. 40 — 0. 44 4. 24 6. 41 — 11. 73 21. 02
　 　 注:“—”表示未检出。

2. 3　 功能微生物作用分析

各组在启动阶段添加的微生物不同,随着运行时间的延长,微生物群落结构发生演替,进而影响氮的去

除及 C、Fe 和 S 等电子供体的利用。 图 5 列出了各组在不同运行阶段(第 8、34、60 天,H-8 代表 H 组运行的

第 8 天)属水平的微生物群落聚类热图,图 6 为各组中 top15 的微生物优势菌属与 TN 去除率、TOC 去除率、
Fe3+产生量和 SO2-

4 产生量的 RDA 分析结果。

图 5　 微生物属水平聚类热图

Fig. 5　 Heat
 

map
 

of
 

microbial
 

genus
 

level
 

clustering
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注:蓝圈、绿圈、紫圈、红圈中分别为异养反硝化菌、铁自养反硝化菌、硫自养反硝化菌、混养反硝化菌。

图 6　 微生物与环境因子的 RDA 分析

Fig. 6　 RDA
 

of
 

microbes
 

and
 

environmental
 

factors

由图 5 可知,各微生物群落在各试验组不同时段具有很高的相似性,但各试验组间差距较大,说明启动

时系统中的优势微生物对后续影响深远。 Thauera 是典型的异养反硝化菌属[28] ,在 H 组中的相对丰度高达

17. 2%以上,在 FH3 组和 SH3 组中均为优势菌属,相对丰度分别为 6. 5% ~ 13. 3%和 4. 7% ~ 12. 4%,明显高

于 F 组和 S 组(F 组为 1. 6% ~ 3. 3%,S 组为 2. 0% ~ 3. 6%)。 由图 6(a)可知,运行初期(第 8 天)Thauera 与

TN、TOC 去除率之间的夹角为锐角,说明其与 TN、TOC 去除率呈正相关关系,其对系统中有机碳源的消耗主

要用于脱氮反硝化,这可能是前述混养反硝化系统的脱氮性能高于单纯自养反硝化系统的主要原因。 随着

反应的进行,长期低碳源进水条件下,FH3 组和 SH3 组中 Thauera 的相对丰度逐渐下降,其与 TN 去除率之间

呈钝角关系,可能因为此阶段 TN 的去除主要是自养菌发挥作用。
Thiobacillus 是一种能够利用还原态硫的自养反硝化菌属[29] ,它能够以黄铁矿作为电子供体还原硝酸

盐[30] 。 本文中,Thiobacillus 是 S 组和 SH3 组中的优势菌属,相对丰度分别为 9. 2% ~ 11. 7% 和 9. 1% ~
10. 0%,在 F 组和 FH3 组中相对丰度较低,分别为 2. 2% ~ 3. 1% 和 1. 9% ~ 2. 8%。 整个试验过程中,
Thiobacillus 与 SO2-

4 的生成都呈正相关关系(图 6),但是 SO2-
4 的生成与大多数优势菌属呈负相关关系,这可

能是因为硫酸盐积累会对微生物的生长代谢有不利影响[31] ,进而可能影响系统的脱氮效率。
Thermomonas、Ferritrophicum、Geothrix 都是与硝酸盐还原铁(Ⅱ)氧化相关的菌属[32-34] ,是 F 组和 FH3 组

中的优势菌种,相对丰度范围 5. 2% ~ 9. 8%,在 S 组、SH3 组中的相对丰度低。 Acidovorax 和 Pseudomonas 是
可利用有机碳源[35-36] 、还原态铁[37-38]和还原态硫[39]的兼养微生物,在 F 组及 FH3 组中的相对丰度高于其他

组。 Brachymonas、Petrimonas、Comamonas 都具有脱氮功能,在各试验组中均有分布,其中 Brachymonas 在 F
组和 FH3 组的相对丰度(3. 2%以上)高于其在 S 组及 SH3 组中的相对丰度(0. 3%以下)。 由图 6 可知,
Thermomonas、Geothrix、Ferritrophicum、Acidovorax、Pseudomonas、Brachymonas 等菌属均与 Fe3+ 生成和 TN 去除

率呈正相关关系,表明它们能利用系统中的还原态铁作为电子供体用于 TN 的去除,这些菌属在 F 组和 FH3
组中的相对丰度均高于 S 组和 SH3 组,这可能是 F 组和 FH3 组的 TN 去除效果高于 S 组和 SH3 组的主要原

因之一。

3　 结　 论

a.
 

无论是否添加异养菌,黄铁矿基铁自养反硝化系统的脱氮性能均高于黄铁矿基硫自养反硝化系统;
适量异养菌的添加对黄铁矿基铁自养反硝化系统脱氮性能的强化效果高于黄铁矿基硫自养反硝化系统。 当

异养污泥与自养污泥体积比为 1 ∶ 1 时, 铁自养系统的 TN 和 NO-
3 -N 体积去除效率分别为 8. 87、

8. 88 g / (m3·d),高于硫自养系统(6. 58、7. 19 g / (m3·d));长期运行过程中,各试验组的脱氮性能都有所下

降,但铁自养系统脱氮效果仍优于硫自养系统。
b.

 

SEM 结果表明异养 铁自养系统中存在黏性物质,微生物聚集成团、联系紧密;EDS 结果表明随着试

验运行,黄铁矿石表面的 Fe、S 元素减少,添加铁自养反硝化污泥的黄铁矿主要提供还原态铁作电子供体,添
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加硫自养反硝化污泥的黄铁矿主要提供还原态硫作电子供体。
c.

 

黄铁矿基铁自养反硝化系统中 Thermomonas、 Geothrix、 Ferritrophicum、 Acidovorax、 Pseudomonas、
Brachymonas 等脱氮菌属的相对丰度均高于硫自养反硝化系统;添加异养菌可向黄铁矿基自养反硝化系统中

引入相对丰度较高的异养反硝化菌 Thauera,与自养菌协同反硝化脱氮,但随运行时间增加 Thauera 的相对

丰度会逐渐下降。
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