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摘　要　针对目前生物工艺难以解决垃圾渗滤液深度脱氮的问题，探究了短程硝化反硝化-厌氧氨氧化-硫自养

反硝化 (两级自养)工艺处理高氨氮、低 C/N比垃圾渗滤液的脱氮效果。结果表明 , 当进水垃圾渗滤液中氨氮平

均浓度为 2 560 mg·L−1，COD值为 4 000~5 000 mg·L−1 时，经过短程硝化反硝化-厌氧氨氧化处理后，总氮去除负

荷可达 1.19 kg·(m3·d)−1、总氮去除率可达 93.1%(出水 TN=176.3 mg·L−1)、COD去除率可达 52.2%。但是，厌氧氨氧

化反应器出水中 -N浓度为 154.5 mg·L−1，仍未达到我国生活垃圾填埋场垃圾渗滤液处理排放标准 (TN≤

40 mg·L−1)。在厌氧氨氧化反应器之后串联硫自养反硝化，整体工艺最终出水 -N、 -N、 -N平均浓度

分别为 1.9、0.6、9.7 mg·L−1，TN≤15 mg·L−1，进水总氮去除率为 99.5%。在短程硝化反硝化-厌氧氨氧化-硫自养

反硝化两级自养深度脱氮反应系统中实现了垃圾渗滤液深度脱氮。

关键词　自养脱氮；垃圾渗滤液；厌氧氨氧化；硫自养反硝化 

 
近年来，集中收集-卫生填埋已成为我国城市生活垃圾的主要处理处置方式 [1]。然而，垃圾填

埋会产生大量高氨氮、低 C/N的垃圾渗滤液，由于其高浓度的氨氮和复杂的有机物组成将对水体

环境和人体健康带来严重影响和危害，因此，对于这类废水的处理已成为研究焦点和难点[2]。

NH+4 NO−2

目前，短程硝化反硝化耦合厌氧氨氧化 (anaerobic ammonia oxidation, ANAMMOX)工艺已成功

应用于多种低碳氮比 (C/N)的高氨氮废水处理，如垃圾渗滤液、养殖废水及味精加工废水脱

氮 [3-6]。与常规硝化-反硝化工艺相比，短程硝化反硝化-ANAMMOX工艺可节省 60%的需氧量，且

ANAMMOX工艺无须外加碳源，是一种高效低耗、运行成本低廉的废水生物脱氮技术 [7-8]。但是，

理论上，ANAMMOX细菌将 1 mol  -N和 1.32 mol  -N转化为 N2 的同时，会生成 0.26 mol硝态

氮，约占反应总氮的 10%(如式 (1)所示)，造成出水中硝态氮浓度较高，总氮超标[9]。因此，使用短

程硝化反硝化-ANAMMOX工艺处理垃圾渗滤液，无法达到我国 2008年新修订并实施的《生活垃
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圾填埋场污染控制标准》 [10] 中规定的垃圾渗滤液处理厂出水排放标准 (NH4
+-N≤25 mg·L−1、TN≤

40 mg·L−1)。
NH+4 +1.32NO−2 +0.066HCO−3 → 1.02N2+0.26NO−3 +0.66CH2O0.5N1.5+2.03H2O (1)

NO−x

垃圾填埋场填埋气中含有大量硫化氢气体，垃圾渗滤液中硫化物含量也会随着垃圾填埋时间

的增加而增加 [11]。以深圳某垃圾填埋场为例，填埋场产气量为 35 000 m3·h−1，其中，硫化氢气体浓

度为 150~300 mg·L−1。近年来，以硫化物 (H2S/HS−/S2−)作为电子供体的硫自养反硝化 (sulfur-driven
autotrophic denitrification, SAD)脱氮技术受到广泛关注，SAD生物脱氮过程无需外加碳源，可以有

效去除水中 -N污染物，同时硫化物被转化为氧化态硫酸盐，且对下游水厂或水环境不会造成

不良影响[12-13]。SAD技术已逐步开始应用于低负荷的水体环境修复[14]、生活污水深度处理[15]、水产

养殖废水处理 [16] 和海水冲厕水处理 [17] 等。目前，对硫自养反硝化的研究比较深入，已具备一定的

理论基础 [18-20]。因此，利用 SAD技术应用于垃圾渗滤液处理，既能解决异养反硝化脱氮中有机碳

源 (电子供体)不足的问题，又能实现对垃圾填埋气中硫化氢气体无害化处理并回收电子，避免空

气污染的同时又节省了填埋气脱硫成本。本研究在实现短程硝化反硝化-ANAMMOX工艺处理垃圾

渗滤液稳定运行的基础上，进一步耦合 SAD反应器，构建了两级自养脱氮深度处理工艺，并探究

了其工艺效能。

1    材料与方法

1.1    实验装置

本研究实验装置和反应器照片见图 1，反应器均由有机玻璃制成。短程硝化反硝化反应器

(SBR)内径 18 cm、有效高度 33 cm、有效容积 3 L。ANAMMOX反应器为向上流厌氧污泥床反应器

(UASB)，内径 6 cm、有效高度 40 cm、有效容积 1 L。SAD反应器为向上流厌氧污泥床反应器

(UASB)，内径 6 cm、有效高度 80 cm、有效容积 2 L。

1.2    进水水质

本研究所用垃圾渗滤液取自深圳市某垃圾填埋场，水质见表 1。在 SAD反应器启动阶段，进

 

图 1    实验装置示意图及反应器照片

Fig. 1    Schematic diagram and pictures of experimental equipment
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水 为 人 工 模 拟 废 水 ， 主 要 试 剂 为 九 水 合 硫 化 钠 (Na2S·9H2O)、 硝 酸 钾 (KNO3)、 磷 酸 二 氢 钾

(KH2PO4)、碳酸氢钠 (NaHCO3)、氯化镁 (MgCl2)，均为分析纯。在 SAD反应器运行阶段，进水为

ANAMMOX反应器处理垃圾渗滤液的出水。

1.3    反应器运行

短程硝化反硝化反应器接种污泥取自深圳市某垃圾渗滤液处理厂 AO工艺曝气池；ANAMMOX
反应器污泥为本实验室培养驯化好的污泥；SAD反应器接种污泥取自广州市某生活污水处理厂二

次沉淀池。SAD反应器启动阶段，逐步提高反应器进水中硝态氮的负荷，启动过程中运行条件见

表 2。SAD反应器成功启动后串联至短程硝化反硝化-厌氧氨氧化工艺 (见图 1)，实现对垃圾渗滤液

的深度脱氮。3个反应均在室温下运行，短程硝化反硝化反应器以进水-搅拌-沉淀-出水-静置的方

式运行，处理垃圾渗滤液的负荷为 2 L·d−1；ANAMMOX与 SAD反应器均以连续流进水方式运行

(外回流比均为 3)，水力停留时间 (hydraulic retention time, HRT)分别为 3 h和 6 h，垃圾渗滤液 (调节

后)处理负荷均为 8 L·d−1。

1.4    分析项目与方法

NH+4 NO−2 NO−3
SO2−

4 SO2−
3 S2O2−

3

各项指标测定方法均按照已有的方法 [21]。采集进出水水样经 0.45 μm滤膜过滤后，分别采用纳

氏试剂法、N-(1-萘基)乙二胺分光光度法和紫外分光光度法测定样品中的 -N、 -N和 -N；

水中 、 、 离子浓度采用离子色谱仪 (IC-AS23阴离子检测器，DIONEX ICS-900)检测；

溶解性硫化物 H2S/HS−/S2−采用亚甲基兰分光光度法检测；COD采用哈希 DRB200快速消解仪测

定；碱度采用五点滴定法；实验过程中，定期取反应器中均匀混合的污泥，测定 MLSS、MLVSS；
pH、温度采用便携式 pH计 (FG2-FK，METTLER TOLEDO)进行测定。

2    结果与讨论

2.1    短程硝化反硝化-ANAMMOX 工艺构建及其对垃圾渗滤液处理效果

NH+4
NO−2 NH+4 NO−2

本研究中使用了已经稳定运行的短程硝化反硝化-ANAMMOX反应器，并对其进行了参数优化[22]；

短程硝化反硝化反应器中参与硝化反应的菌属 Nitrosomonas(AOB)得到富集，Nitrospira(NOB)的丰

度下降至<0.01%，保证了反应器中高效的亚硝化率[22-23]。如图 2(a)所示，通过控制曝气时间 (22.7 h)
和 DO浓度 (≤0.5 mg·L−1)实现垃圾渗滤液短程硝化，同时消耗垃圾渗滤液中可生物降解的有机

碳，为后续厌氧氨氧化脱氮提供了保障。在进水垃圾渗滤液 TN为 2 560 mg·L−1 时，50%~60%的 -N
被转化为 -N，短程硝化反硝化反应器出水 -N为 1 013.6 mg·L−1， -N为 1 206.3 mg·L−1，

表 1    垃圾渗滤液水质

Table 1    Characteristic of landfill leachate

pH COD/(mg·L−1) NH+4-N/(mg·L
−1) NO−2-N/(mg·L

−1) NO−3-N/(mg·L
−1) 碱度/(mg·L−1)

8.3~8.8 4 000~5 000 2 300~2 700 <5 <50 10 000~13 000

表 2    SAD 反应器启动过程中运行条件

Table 2    Operation conditions during start-up of SAD reactor

阶段 运行时间/d HRT/h 进水流量/(L·d−1) 氮负荷/(kg·(m3·d)−1) 硫负荷/(kg·(m3·d)−1)

I 0~30 24 2 0.07 0.14

II 31~70 12 4 0.14~0.18 0.28~0.36

III 71~115 5 9.6 0.43~0.56 0.86~1.12
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NH+4 NO−2
NO−3

NH+4 NO−2

NH+4 NO−2
NH+4 NO−2

NH+4 NO−2

NO−3 NO−x

-N与 -N的平均浓度比例为 1∶1.21，说明短程硝化反硝化反应器中 AOB为优势菌属  [22-23]。
短程硝化反硝化反应器出水 -N基本维持稳定，平均浓度为 247.8 mg·L−1，反硝化脱氮 92.2 mg·L−1。

短程硝化反硝化反应器出水符合厌氧氨氧化反应对 -N与 -N比例的要求[24]。本研究通过人工

配水培养驯化的 ANAMMOX颗粒污泥呈橙红色，平均粒径为 762 μm(如图 1所示 )。由图 2(b)可
知，厌氧氨氧化反应器进水中 -N与 -N平均浓度分别为 259.2 mg·L−1 和 275.1 mg·L−1，进水总

氮 为 500~600  mg·L−1； 通 过 厌 氧 氨 氧 化 反 应 ， -N与 -N的 去 除 率 为 91.6%和 94.9%，

ANAMMOX反应器出水 -N和 -N平均浓度分别 21.9 mg·L−1 和 14.0 mg·L−1。短程硝化反硝化-
ANAMMOX系统 TN的平均去除率为 93.1%，出水 TN=176.3 mg·L−1。但是，由于厌氧氨氧化反应本

身 会 将 约 10%的 进 水 TN生 成 -N， 使 得 ANAMMOX出 水 TN>170  mg·L−1。 其 中 ， -N=
154.5 mg·L−1，造成短程硝化反硝化-ANAMMOX工艺处理垃圾渗滤液出水未能达到国家规定的排放

标准 (GB 16889-2008)(TN≤40 mg·L−1)。因此，本研究采用硫化物作为电子供体，通过 SAD脱氮技

术，对短程硝化反硝化-ANAMMOX工艺出水进行深度脱氮。

2.2    硫自养反硝化反应器启动与脱氮效果

NO−3本研究采用人工配水启动 SAD反应器，通过逐步提高 SAD反应器进水中 -N的负荷，使反

应器内微生物能适应高负荷的含氮废水。为了探究 SAD反应器的脱氮能力，启动期间，将进水

pH控制在 7.6~7.8之间，实验启动过程根据 HRT的不同分为为 3个阶段 (表 2)。阶段 I(0~30 d)是污

泥筛选的重要阶段，如图 3所示，通过提高进水硫化物浓度，氮去除率达 99%。该阶段使反应器

中异养菌减少，硫自养菌进一步富集。在阶段 II(31~70 d)中，将 HRT缩短至 12 h，当 SAD反应器

 

图 2    短程硝化反硝化-ANAMMOX反应器脱氮效果

Fig. 2    Performance of the partial nitrification-denitrification-ANAMMOX reactor on nitrogen removal

 

图 3    硫自养反硝化反应器启动及运行

Fig. 3    Start-up and operation of SAD reactor
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NO−3
NO−3

NO−3
NO−3 NO−2

NO−3
NO−3

氮去除率稳定在 90%以上时，将进水 -N浓度由 70 mg·L−1 逐步提升至 90 mg·L−1，避免了高浓度

-N对反应器的冲击，反应器进水氮负荷由 0.14  kg·(m3·d)−1 提升至 0.18  kg·(m3·d)−1。在第 71
天，将进水 -N浓度提升到 100 mg·L−1，并且HRT由 12 h缩短至 5 h，氮负荷提升至 0.43 kg·(m3·d)−1，
出水中 -N和 -N平均浓度分别保持在 1.5 mg·L−1 和 4.2 mg·L−1，TN去除率保持在 94%左右。

在 100~115 d内，进水 -N浓度由 100 mg·L−1 提升至 130 mg·L−1, 反硝化率略有降低。研究中发

现，SAD反应器经过 115 d的启动和运行，当 HRT为 5 h、进水 -N浓度为 100 mg·L−1、S/N
质量比率为 2时，氮去除率为 94%；同时，SAD反应器中出水中的硫代硫酸盐和硫化物浓度均在

0.1 mg·L−1 以下，出水硫酸盐浓度会随着不同阶段进水硫化物浓度的改变而变化，其中约 64.2%的

硫化物转化为硫酸盐 (部分生成硫单质)，硫化物去除率为 100%。

2.3    短程硝化反硝化-ANAMMOX-SAD 耦合工艺实现垃圾渗滤液深度脱氮

将短程硝化反硝化-ANAMMOX与 SAD反应器进行耦合，形成短程硝化反硝化-ANAMMOX-
SAD两级自养深度脱氮反应系统 (图 1)，其脱氮效果如图 4所示。SAD反应器通过调节池调节

 

NH+4 NO−2 NO−3图 4    短程硝化反硝化-ANAMMOX-SAD工艺进出水中 -N、 -N、 -N浓度的变化

NH+4 NO−2 NO−3Fig. 4    Change of  -N,  -N,  -N concentrations in influent and effluent along the partial
nitrification-denitrification-ANAMMOX-SAD process
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NO−3 NO−2

NH+4 NO−2 NH+4 NO−2
NH+4 NO−2 NO−3

NO−3 NO−3
NO−2

NO−3 NO−3
NH+4 NO−2

NO−2

ANAMMOX出水 pH为 7.6~7.8，利用 ANAMMOX反应器出水提供的 -N与 -N作为电子受

体、投加的硫化物作为电子供体进行硫自养反硝化反应。根据启动期间 SAD反应器的氮去除负

荷，设置 HRT为 6 h，设置 S/N质量比率为 2。由图 4(a)、图 4(d)、图 4(g)可知，通过控制短程硝化

反硝化反应器的曝气时间和 DO浓度，使进水中 50%~60%的 -N被转化为 -N， -N与 -N
的浓度比例为 (1∶1)~(1∶1.4)。由图 4(c)、图 4(f)、图 4(i)可知，在进水 -N、 -N、 -N平均

浓度分别为 4.2、3.6、88.5 mg·L−1 时，SAD反应器出水 -N平均浓度为 9.7 mg·L−1， -N平均去

除率为 89.3%，出水 -N平均浓度为 0.6 mg·L−1。短程硝化反硝化 -ANAMMOX耦合 SAD反应器

在连续 64 d处理垃圾渗滤液的过程中，SAD反应器稳定运行，出水水质稳定。由图 4(b)、图 4(e)、
图 4(h)可知，ANAMMOX反应器运行过程中，进水 -N平均浓度为 97.8 mg·L−1，出水 -N增

加为 140.5 mg·L−1。ANAMMOX进出水 -N、 -N浓度会有些许波动，主要是由于短程硝化反

硝化反应器溶解氧浓度波动导致，溶解氧会促进亚硝化细菌 (NOB)的生长，导致厌氧氨氧化反应

底物的不足 ( -N不足)，从而影响脱氮效率[25]。

NO−x

本研究采用了短程硝化反硝化-厌氧氨氧化 (ANAMMOX)-硫自养反硝化 (SAD)工艺，通过两级

自养反硝化实现了垃圾渗滤液深度脱氮。将启动成功的 SAD反应器与短程硝化反硝化-ANAMMOX
反应器串联，通过基于硫化物的自养反硝化去除了 ANAMMOX产生的 -N，提高了整体工艺的

总氮去除率，出水水质达到《生活垃圾填埋场污染控制标准》氮排放标准 (TN≤40 mg·L−1)。在目

前处理垃圾渗滤液脱氮的同类研究中，普遍难以实现垃圾渗滤液的深度脱氮[26-27]，而本研究在无需

投加高成本碳源的情况下，实现了垃圾渗滤液的高效、深度脱氮处理。

3    结论

NO−3

1)短程硝化反硝化 -ANAMMOX工艺处理垃圾渗滤液脱氮效果较好，总氮去除负荷可达

1.19 kg·(m3·d)−1，总氮去除率可达 93.1%。但工艺出水中 -N浓度为 140.5 mg·L−1(TN=176.3 mg·L−1)，
无法达到 (GB 16889-2008)中规定的垃圾渗滤液处理厂出水排放标准。

2)SAD反应器成功启动，反应器进水氮负荷为 0.43 kg·(m3·d)−1，氮去除率为 94%，硫化物去除

率为 100%，实现了反应器中硫自养反硝化菌的富集。

3)短程硝化反硝化-ANAMMOX-SAD工艺出水 TN均值<12 mg·L−1、TN去除率达到 99.5%、总

氮去除负荷达到 0.85 kg·(m3·d)−1，实现了处理垃圾渗滤液的深度脱氮。同时，垃圾填埋场中的硫化

氢气体以回收与再循环的方式为本工艺提供硫源，这为硫化氢气体的去除提供了新思路。
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NO−x

NH+4 NO−2 NO−3

Abstract     In  view  of  the  difficulty  of  deep  denitrification  in  the  treatment  of  landfill  leachate  by  biological
process  at  present,  a  new  process  coupling  partial  nitrification-denitrification-anaerobic  ammonia  oxidation
(ANAMMOX) and sulfur-driven autotrophic denitrification (SAD) was applied to treat the landfill leachate with
high ammonia nitrogen and low C/N ratio. The results showed that at the ammonia concentrations of 2 560 mg·L−1

and  COD  of  4  000~5  000  mg·L−1  in  the  influent  landfill  leachate,  the  total  nitrogen  removal  load,  nitrogen
removal efficiency and COD removal efficiency were 1.19 kg·(m3·d)−1, 93.1% (the total nitrogen concentration
in effluent was 176.3 mg·L−1),  and 52.2% after  partial  nitrification-denitrification-ANAMMOX treatment,  res-
pectively. However,  -N concentration in the effluent of the ANAMMOX reactor was 154.5 mg·L−1, which
could not meet the effluent quality standard of TN≤40 mg·L−1 in domestic solid waste landfill. When the SAD
was  coupled  with  partial  nitrification-denitrification-ANAMMOX  process  in  a  series  connection  mode,  the
average concentrations of  -N,  -N,  -N in the effluent of the whole process were 1.9, 0.6 and 9.7 mg·L−1,
respectively,  the  total  nitrogen  concentration  was  below  15  mg·L−1,  the  nitrogen  removal  efficiency  reached
99.5%.  Deep  denitrification  of  landfill  leachate  was  achieved  by  two-stage  autotrophic  deep  denitrification
process of partial nitrification-denitrification-ANAMMOX-SAD.
Keywords    autotrophic denitrification; landfill leachate; anaerobic ammonia oxidation; sulfur-driven autotro-
phic denitrification
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