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甲氧苄啶对好氧活性污泥硝化作用的长期影响

陈炳伟!5张朝升!5刘至能!5荣宏伟!5梁5莹

"广州大学 土木工程学院! 广东 广州 )$%%%3#

55摘5要!5通过考察活性污泥硝化作用$微观结构以及微生物群落结构的变化!研究甲氧苄啶

"678#对好氧活性污泥的长期影响% 结果表明!长期运行过程中不同浓度的678均对氨氮的去除

有抑制作用!但该抑制作用是可逆的!在 4) 9后可恢复到高效去除氨氮水平% 连续运行 *% 9 后的

典型周期试验发现!在不同678浓度下!硝化性能在周期内依旧受到一定程度的抑制!但在周期结

束时氨氮均能得到稳定去除&此外!在 $% :.+;的高浓度678条件下!亚硝态氮会出现积累% 扫描

电镜观察发现!随着678浓度的升高!污泥絮体破裂程度加剧!污泥颗粒变小% 微生物群落结构分

析表明!优势菌群中放线菌门相比拟杆菌门对 678有更强的耐受性!另外!硝化螺旋菌门对 678

有较强的耐受性!随着 678浓度的升高!硝化螺旋菌门的相对丰度从 %&(2<升高至 $&3%<&属水

平上!678对!"#$%&#'()*+,-菌属的抑制最明显%

55关键词!5甲氧苄啶&5好氧活性污泥&5硝化&5微生物群落结构

中图分类号! 6=''455文献标识码! >55文章编号! $%%% ?23%4"4%4%#%' ?%%%$ ?%3

55基金项目! 国家自然科学基金资助项目")$@@($))#$5广东省自然科学基金资助项目"4%$@>%*%*$**$%#

55通信作者! 荣宏伟55A?:BCD!.-9EFGHI$3*&JK:

!"#$%&'()*++',&"+-(.)'&/"0(.)"#1.&(.+.,2&."#"+3'("4.,3,&.52&'67896$'

LMANOCP.1HQC%5RM>NSLGBK1/GQP.%5;#=RGC1PQP.%5T"NSMKP.1HQC%5;#>NSUCP.

".'/%%"%01+$+"234+3))*+34% 5,#346/%, 73+$)*8+(9% 5,#346/%, )$%%%3% 1/+3##

5534:&(2,&!56GQDKP.1VQF:QWWQJVKWVFC:QVGK0FC:"678# KP BQFKXCJBJVCYBVQ9 /DZ9.QHB/QE0DKFQ9

X[CPYQ/VC.BVCP.VGQJGBP.Q/KWPCVFCWCJBVCKP% :CJFK/VFZJVZFQBP9 :CJFKXCBDJK::ZPCV[JK:0K/CVCKP KWVGQ

BJVCYBVQ9 /DZ9.Q&!CWWQFQPVJKPJQPVFBVCKP/KW678CPGCXCVQ9 VGQFQ:KYBDKWB::KPCBPCVFK.QP 9ZFCP.DKP.1

VQF:K0QFBVCKP&MKHQYQF% FQ:KYBDBXCDCV[KWB::KPCBPCVFK.QP JKZD9 XQ.FB9ZBDD[FQJKYQFQ9 BP9 FQVZFPQ9

VK/VBXDQBWVQF4) 9B[/&6[0CJBDJ[JDQQE0QFC:QPV/HQFQJKP9ZJVQ9 BWVQF*% 9B[/KWJKPVCPZKZ/K0QFBVCKP&

6GQFQ/ZDV/CP9CJBVQ9 VGBVVGQPCVFCWCJBVCKP 0QFWKF:BPJQHB//VCDDCPGCXCVQ9 VK/K:QQEVQPVZP9QF9CWWQFQPV

678JKPJQPVFBVCKP/9ZFCP.BJ[JDQ&MKHQYQF% B::KPCBPCVFK.QP JKZD9 XQ/VBXD[FQ:KYQ9 BVVGQQP9 KW

KPQJ[JDQ&#P B99CVCKP% PCVFCVQPCVFK.QP HB/BJJZ:ZDBVQ9 ZP9QFGC.G JKPJQPVFBVCKP KW678"$% :.+;#&

\JBPPCP.QDQJVFKP :CJFK/JK0[/GKHQ9 VGBVVGQXFQB]CP.9Q.FQQKW/DZ9.QWDKJHB/:KFQ/QFCKZ/BP9 VGQ

0BFVCJDQ/HQFQ/:BDDQFHCVG VGQCPJFQB/QKW678JKPJQPVFBVCKP&6GQBPBD[/C/KW:CJFKXCBDJK::ZPCV[

JK:0K/CVCKP /GKHQ9 VGBV:'(+3%&#'()*+# GB9 XQVVQFVKDQFBPJQVK678VGBP ;#'()*%+<)()8&#P B99CVCKP% VGQ

FQDBVCYQBXZP9BPJQKW=+(*%8>+*#)CPJFQB/Q9 WFK: %&(2< VK$&3%< HCVG VGQCPJFQB/QKW678

JKPJQPVFBVCKP% CP9CJBVCP.VGBV=+(*%8>+*#)HB/:KFQFQ/C/VBPVVK678&>VVGQ.QPZ/DQYQD% 678GB9 VGQ

&$&

第 *3 卷5第 ' 期

4%4% 年 ) 月
555555555555

中 国 给 水 排 水
LM#N>^>6AT_^>\6Â >6AT
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55抗生素被广泛应用于人类医药'兽用药品中%由

于这些化合物未被人类和动物完全代谢%并且在污

水处理系统中不能被有效去除%导致其被不断释放

到水生生态系统中%对人类健康和生态环境构成了

严重威胁( 甲氧苄啶"678#是一种常见的含氮抗

生素%在临床上常被用作增强剂来达到增强抑菌效

果的目的%这种药物常与水体中的硝态氮和亚硝态

氮等含氮污染物共存)$*

( 相关研究表明%在污水处

理过程中%抗生素会对硝化过程产生影响)4 ?2*

%例

如%7BC等人)4*研究发现%双酚>'咖啡因'678等会

影响硝化滴滤池中的硝化速率$杨腾飞等人)**研究

发现%高浓度的 678对硝化过程的抑制率达到了

))&4<( 但目前大多数研究集中在抗生素对硝化过

程的短期影响%关于抗生素对硝化过程的长期影响

及污泥微生物群落结构变化的研究较少( 鉴于此%

笔者通过好氧活性污泥处理不同浓度 678的长期

运行试验%探究678对好氧活性污泥降解常规污染

物效能的影响以及经 678驯化后典型周期内好氧

活性污泥的硝化过程%并分析了微生物群落结构的

变化(
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材料与方法
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''<#%甲醇为M8;L级%其他化学药剂均为分析纯(

好氧活性污泥培养液成分如下!$*( :.+;的
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!#$"反应器的启动与运行

!#$#!"污泥来源及驯化

采用 \OT反应器考察 678对好氧活性污泥的

长期影响( 接种污泥取自广州市沥蟯污水处理厂的

二沉池%污泥首先经过曝气活化%然后置于 $% ;的

\OT反应器中%加入培养液进行驯化%驯化期间反应

器的运行参数如下!进水 $) :CP'好氧 4@% :CP'静置

3% :CP'出水 $) :CP%每个周期运行时间为 3 G( 经

过一段时间的驯化%使氨氮在 3 G 内能够完全降解%

并且没有亚硝态氮的积累%表明污泥驯化完成(

!#$#$"678的投加运行及周期内硝化性能研究

接种经过驯化的污泥于 ) 个 $ ;的反应器%运

行参数与驯化期一致%控制污泥浓度在 * %%% :.+;

左右%反应器稳定 ) 9 后%使进水 678浓度分别为

%'$'4')'$% :.+;"编号分别为 \$'\4'\*'\2'\)#%

再连续运行 *% 9%使氨氮去除效果趋于稳定%考察在

不同678浓度的影响下%典型周期内氨氮'亚硝态

氮和硝态氮随时间的变化情况(

!#%"分析项目与方法

氨氮'亚硝态氮'硝态氮和 L"!浓度分别采用

纳氏试剂分光光度法'N?"$ ?萘基# ?乙二胺分光

光度法'麝香草酚分光光度法和重铬酸钾滴定法测

定( 678采用高效液相色谱测定%色谱柱为 >.CDQPV

AJDC0/Qe!O?L$("*&)

!

:%4&$ ::f$)% ::#%流

动相分别为甲醇和超纯水'体积比为 )% g)%%流速

设置为 %&2 :;+:CP%进样量为 $%

!

;%柱温为 4) h%

检测波长为 4(% P:( 污泥微观结构采用扫描电镜

"\A7#观察(

使用 $3\ FTN>高通量测序分析微生物群落结

构的 变 化( 8LT 引 物 为 **(d" ) + ? >L6

LL6>LSSS>SSL>SL>S?* +# 和 (%3T" ) + ?

SS>L6>LM̀ SSS6̂ 6L6>>6?*+#$8LT扩增试验

采用 6FBP/SQP >844$ ?%4!6FBP/\VBFVdB/V0WZ !N>

8KD[:QFB/Q%4%

!

;反应体系$扩增完成后%采用

#DDZ:CPB测序分析( 以上工作由上海美吉生物医药

科技有限公司协助完成(

$"

结果与讨论

$#!"\OT反应器的运行效果

不同 678浓度下%\OT反应器对氨氮和 L"!

的去除效果如图 $ 所示( 空白组"\$#在整个试验

过程中都能有效地去除氨氮$当 678投加量为 $

:.+;"\4#和 4 :.+;"\*#时%氨氮去除效能在第 $'

天出现了最大抑制%氨氮去除率为 @(&3'<$当 678

&4&
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投加量为 ) :.+;"\2#时%氨氮去除效能在 $' i4$ 9

出现了最大抑制%氨氮去除率为 @%&2)<$当678投

加量为 $% :.+;"\)#时%氨氮去除效能在第 $@ 天出

现了最大抑制%氨氮去除率为 43&$)<( 试验进行

到 4) 9以后%各反应器对氨氮的去除能力得到恢

复%都能够高效去除氨氮%说明不同浓度的 678对

硝化菌活性均存在一定的抑制%但随着反应器的运

行%硝化菌能够逐渐适应 678从而恢复活性%使氨

氮在运行周期内能够得到有效去除( 进一步从图 $

"X#可以看出%高浓度的 678"\2'\)#对 L"!的降

解同样存在一定程度的抑制%但随着反应器进一步

运行%L"!去除率都达到了 (%<以上%这说明异养

菌在经历一段适应期后%同样能够在一定程度上解

除678对其活性的抑制(
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图 !"长期运行过程中 &'(对氨氮和)*+去除效果的影响

dC.&$5AWWQJVKW678KP B::KPCBPCVFK.QP BP9 L"!

FQ:KYBD9ZFCP.DKP.1VQF:K0QFBVCKP

$#$"经678驯化后活性污泥的性能

$#$#!"硝化性能

生物硝化过程主要包括两步反应!氨氧化菌

">"O#将氨氮转化为亚硝态氮%亚硝酸盐氧化菌

"N"O#进一步将亚硝态氮转化为硝态氮( 系统的

硝化性能与这两部分受到的抑制程度有关))*

( 本

研究通过典型周期试验%进一步明确了经不同浓度

678驯化后反应器的硝化性能%各反应器中氮元素

的转化情况见图 4(
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图 $"长期运行后 &'(对硝化过程的影响

dC.&45AWWQJVKW678KP PCVFCWCJBVCKP BWVQFDKP.1VQF:

K0QFBVCKP

如图 4"B#所示%不同678投加浓度下%氨氧化

速率随着678浓度的升高而存在一定的抑制%且抑

制程度随着 678浓度的升高而增强%但氨氮在 3 G

内都能得到有效的去除%这表明在不同678浓度下

连续驯化 *% 9 后%>"O活性得到了较好的恢复%但

依然受到一定的抑制%且在高浓度 678下%>"O受

到的抑制最明显( 结合图 4"B#和"X#可知%) 个反

应器中亚硝态氮均在第 2 小时达到最大积累量$在

\$"对照组#中%>"O活性较高导致前期氨氮迅速消

耗而使得亚硝态氮有较高的积累"(&%2 :.+;#%但

后期亚硝态氮迅速消耗说明 N"O也维持着较高的

活性$在 \4'\* 和 \2 中%>"O活性受到一定抑制%

使得氨氮降解相对较慢%N"O活性也受到抑制%但

&*&
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能使积累的亚硝态氮在 3 G 内得到转化$在 \) 中%

>"O活性同样受到一定抑制%氨氧化速率下降%但

仍能在 3 G内将氨氮完全去除%而 N"O活性受到了

明显抑制%最终导致亚硝态氮出现 $%&(( :.+;的积

累( 由图 4 可知%在前 2 G%随着氨氮的去除%亚硝态

氮和硝态氮均逐渐积累%表明678同时抑制了>"O

和N"O活性%但 >"O的代谢活性依然高于 N"O(

综上%经过长期驯化后%678的存在依然会抑制

>"O和N"O活性%且高浓度的678对N"O的抑制

性更强%这与 \JG:C9V等人)3*的研究结果一致(

$#$#$"去除678的效能

典型周期内各 \OT反应器对 678的去除效能

如图 * 所示(
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图 %"长期运行后 &'(在周期内的去除情况

dC.&*5678FQ:KYBD9ZFCP.VGQ0QFCK9 BWVQFDKP.1VQF:

K0QFBVCKP

55由图*可以看出%在不同678投加浓度下%反

应器对678的去除率随时间而缓慢升高%且低投加

浓度下对678的去除率高于高投加浓度下$在周期

结束时%\4 i\) 反应器中 678的去除率分别达到

了 4)&@'<'$@&**<'$%&)3<和 @&%@<( 这表明%

在污泥浓度'氨氮和L"!等生物量和培养基质相同

的情况下%活性污泥系统对 678的去除能力有限%

而678浓度的升高导致活性污泥系统对其去除能

力下降%在布洛芬的降解研究中也有类似现象)@*

(

此外有研究表明%高浓度的678会抑制关键的转化

物种或酶)(*

(

$#%"污泥微观结构变化

不同反应器中活性污泥的 \A7照片如图 2 所

示( 可以看出%对照组"\$#形成了较为密实的污泥

絮体%相比之下%随着678投加浓度的升高%\4 i\)

中的污泥结构逐渐变得松散%且出现明显的空洞(

进一步放大观察发现%不同 678投加浓度下%球状

菌出现了不同程度的破损%且破损程度随着678投

加浓度的升高而加剧( 以上结果表明%678的投加

会导致污泥结构的改变%破坏污泥絮体%使污泥颗粒

变小%并且随着 678投加浓度的升高%污泥结构破

坏程度加大( 相关研究表明%抗生素的投加会导致

A8\中!N>和色氨酸含量的增加%进而导致活性污

泥絮体破裂'颗粒变小'细胞解体'内溶物释放以及

微生物副产物积累等结果)'*

(

!! "##

$! $% $& $' $"

!! "## !! "## !! "## !! "##

!" ###!" ###!" ###!" ###!" ###

图 ,"长期运行后污泥的微观结构

dC.&257CJFK/VFZJVZFQKW/DZ9.QBWVQFDKP.1VQF:K0QFBVCKP

$#,"微生物群落结构分析

678投加 *% 9后%各反应器中活性污泥微生物

在门水平上的群落结构如图 ) 所示( ) 个反应器的

活性污泥中共检出 ' 个门类%优势菌群主要有放线

菌门 :'(+3%&#'()*+# " 相 对 丰 度 为 44&3%< i

*@&)*<#' 拟杆菌门 ;#'()*%+<)()8"相对丰度为

*(&($< i$'&@(<#'变形菌门 ?*%()%&#'()*+#"相对

丰度 为 4$&$3< i$4&@3<#' 螺 旋 体 菌 门

.#''/#*+&#'()*+#"相对丰度为 $*&(2< i4$&$'<#%

此外还有绿弯菌门1/"%*%0")@+"相对丰度为 $&*4< i

4&$%<#'硝化螺旋菌门 =+(*%8>+*#)"相对丰度为

%&(2< i$&3%<#'浮霉菌门 ?"#3'(%-9')()8"相对丰

&2&
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度为 %&2%< i$&2$<#'酸杆菌门 :'+<%&#'()*+#"相

对丰 度 为 %&*4< i$&44<# 和 疣 微 菌 门

A)**,'%-+'*%&+#"相对丰度为 %&$2< i$&23<#(

!""

#"

$"

%"

&"

"

!
"

#
$

'
(

!"#$%&'("#)*$(

+("#)*&$,)#)-

.(""/(*$0("#)*$(

1*&#)&0("#)*$(

2/3&*&43)5$

6$#*&-7$*()

83(%"#&9:")#)-

;"$,&0("#)*$(

<)**="&9$"*&0$(

)*+,-.

/! /& /0 /% /1

%&'()

图 -"门水平上的微生物群落结构组成

dC.&)5!C/VFCXZVCKP KW:CJFKKF.BPC/:BV0G[DZ:DQYQD

与对照组"\$#相比%投加了 678的反应器中%

放线菌门的相对丰度有较大的提高%而拟杆菌门的

相对丰度有一定程度的降低%这说明作为降解有机

碳源的放线菌门)$%*相比拟杆菌门对 678有更强的

耐受性( 研究表明%缺氧+厌氧环境有利于拟杆菌门

定殖)$$*

%结合 \A7结果可以推测%污泥絮体内部微

环境存在缺氧+厌氧环境%678的存在使污泥絮体

破裂'颗粒变小%进而使缺氧+厌氧环境缺失( 有研

究表明%与硝化作用相关的菌为变形菌门和硝化螺

旋菌门)$4 ?$**

( 从图 ) 可以看出%随着 678投加浓

度的升高%变形菌门的相对丰度呈先降低后升高的

趋势%而硝化螺旋菌门的相对丰度从 %&(2<逐渐上

升至 $&3%<%推断与硝化作用相关的菌对678有较

强的耐受性( 结合典型周期试验%经过长期运行%虽

然两种菌门的相对丰度升高%对678的耐受性相比

其他菌门更强%但随着 678投加浓度的升高%氨氮

去除能力依然会受到一定程度的影响%两种菌门的

活性依然会受到一定程度的抑制%使其功能未能完

全发挥出来%去除效率出现明显下降( 此外有关研

究表明%硝化细菌与678的去除有关)$2*

(

在属水平上%相对丰度较高的有 B+'*%>*,+3#'

PKFBP]j0j.#''/#*+&#'()*+#和 PKFBP]jWj19(%>/#4#')#)

属%分别在 44&*@< i*3&)@<'$*&(2< i4$&$'<

和 $$&$%< i4$&$)<之间"见图 3#( 其中%PKFBP]j

Wj19(%>/#4#')#)属在对照组"\$#中的相对丰度低于

投加了678的其余各组%研究表明%这种菌属与蛋

白和多糖的水解有关)$)*

( 另外%与A8\合成有关的

C%%4"%)#属在 \$ 中的相对丰度为 2&(@<%而在投加

了678的反应器中相对丰度为 %&@4< i4&$$<%结

合 4&* 节的污泥微观结构分析推断%678的投加导

致 PKFBP] jWj19(%>/#4#')#)属的相对丰度升高而

C%%4"%)#属的相对丰度降低%进而导致 A8\ 合成量

的减少%破坏了污泥絮体颗粒的形成( 此外%

!"#$%&#'()*+,-属在对照组"\$#中的相对丰度达到

了 42&*2<%而在投加了 678的反应器中相对丰度

为 %&2$< i4&**<% 说明 678的存在会对

!"#$%&#'()*+,-属产生较强的抑制%使其失去优势菌

属地位(
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图 ."属水平上的微生物群落结构组成
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%"

结论

"

5\OT反应器的长期运行效果显示%678对

好氧活性污泥去除氨氮和 L"!的能力都有明显的

抑制%且678投加浓度越高则抑制效果越明显$但

此抑制作用是可逆的%运行 4) 9 后好氧活性污泥可

基本恢复去除氨氮和L"!的能力(

#

5在连续运行 *% 9 后%随着 678投加浓度

的升高%>"O活性依然会受到一定程度的抑制%但

能够在一个周期内将氨氮完全转化$而在高浓度

"$% :.+;#678条件下%N"O活性受到明显抑制%出

现了亚硝态氮的积累(

$

5\A7观察结果表明%678的投加会使好氧

活性污泥絮体破裂'颗粒变小%而且投加浓度越高%

污泥结构越松散(

%

5微生物群落结构分析表明%678会使污泥

中的放线菌门相对丰度降低而拟杆菌门相对丰度升

高%硝化螺旋菌门对 678有较强的耐受性$在属水

&)&
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平上%!"#$%&#'()*+,-属受到的抑制作用最明显(
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