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摘　要　针对膜生物反应器 (MBR)应用中膜污染这一难题，构建了 3套 MBR系统对比研究了微纳米磁性粒子

对 MBR运行效能的影响，包括污染物去除效果、污泥混合液特性、膜污染情况等；并基于高通量测序技术，

深入分析了微生物群落演替规律与 MBR运行效能的关系。结果表明：微纳米磁性粒子的引入均未在污染物去

除方面产生负面影响，MBR出水 COD浓度低于 50 mg·L−1，出水 NH -N维持在 5 mg·L−1 以下，均可达到国家污

水排放标准一级 A标准 (GB 18918-2002)；微纳米磁性粒子的引入均有效减缓了膜污染，并且微米尺度材料延缓

效果更显著。膜污染组分分析表明：不同粒径磁性材料引入均有效降低了 SMP、LB-EPS各组分浓度；同时有

效减少了反应器中大分子物质含量，增加了小分子物质含量，因而降低了膜污染速率。微生物群落分析表明，

微纳米磁性粒子的引入可能抑制了应器中易引起膜污染的先锋物种 Alphaproteobacteria的生长，有效延缓了膜污

染，并且微米粒径材料抑制效果更显著。研究结果可为磁活性污泥法调控MBR膜污染的工程应用提供参考。
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膜生物反应器 (membrane bio-reactor, MBR)是近年来迅速发展起来的既能控制水体污染又能实

现污水资源化的新型污水处理技术，被公认为水处理领域最具有发展潜力的高新技术之一，受到

了广泛关注，并已被广泛用于市政和工业废水处理与回用领域 [1-3]。但是，膜污染导致的通量衰减、

运行成本增加等问题仍是制约其大规模应用的瓶颈[4-7]，至今仍是MBR研究与应用中的热点和难点。

磁性材料因其生物兼容性良好，已在生物处理工艺中得到了广泛的关注和研究，近来的研究

发现磁性材料在延缓 MBR膜污染、改善膜通量方面也显示出了巨大潜力 [8-10]。并且磁性材料具有

磁响应特性，可以通过分离、活化后进行循环使用，经济可行性好。但是，在采用磁性材料适宜

粒径的研究方面，研究人员 [11-12] 得到了不同甚至相悖的结论，因而有必要系统研究微纳米磁性粒

子对MBR运行效能的影响。

本研究拟通过对比研究微纳米磁性粒子对 MBR系统运行效能的影响，包括污染物去除效果、
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污泥混合液特性、膜污染情况等，并基于高通量测序、生物信息分析等方法，深入分析微纳米磁

性粒子引入后微生物群落演替规律与 MBR运行效能的关联，以期为磁活性污泥法应用于 MBR膜

污染控制领域提供参考。

1    材料与方法

1.1    实验装置及运行条件

实验采用的 MBR装置为 3套实验室规模

的膜生物反应器 (见图 1)，有效容积为 4.5 L。
膜组件购自天津膜天膜科技股份有限公司生产

的中空纤维膜，其基本参数为膜丝内外直径分

别为 0.85 mm/1.0 mm，膜孔径 0.1 μm，膜材质

为聚偏氟乙烯 (PVDF)。
3套 MBR系统水力停留时间设置为 8 h，

膜组件下设有曝气管，曝气强度为 0.3 m3·h−1。
通过时间继电器控制蠕动泵，实现间歇抽吸出

水，出水方式为 9 min开 /3 min停。膜的运行

通量为 15 L·(m2 h)−1。由真空表记录跨膜压差

(transmembrane pressure，TMP)的变化，当其数值上升到 35 kPa时，停止运行，对膜组件进行离线

化学清洗。实验所用磁粉购自国药试剂 (中国)，主要成分为四氧化三铁 (Fe3O4)。
1.2    实验用水

实验用水为人工模拟生活污水，组成浓度分别为葡萄糖 175 mg·L−1，淀粉 175 mg·L−1，氯化铵

300 mg·L−1，磷酸二氢钾 52.8 mg·L−1，碳酸钠 700 mg·L−1，氯化钙 8 mg·L−1，七水硫酸镁 9 mg·L−1，

硫酸铁 0.3 mg·L−1。

1.3    常规分析方法

NH+4进出水中 COD和 -N采用哈希 DRB200消解器和 DR3900分光光度计及相关试剂测定，蛋

白质采用 BCA法测定，多糖采用蒽酮-硫酸法[13] 测定。EPS分为 SMP、松散型胞外多聚物 (LB-EPS)
以及固着型胞外多聚物 (TB-EPS) 3部分，采用改进的热提取法[14] 提取。

1.4    分子生物学分析

为了对比研究微生物群落的演替规律，定期从 3套 MBR系统中采集污泥样品。即无磁粉添加

的对照组 MBR(CAS-MBR)，添加了 1 g·L−1 磁性微米 Fe3O4 的 MBR(MMAS-MBR)，添加了 1 g·L−1 磁

性纳米 Fe3O4 的 MBR系统 (NMAS-MBR)。对污泥样品进行 DNA提取、PCR扩增、 Illumina MiSeq
测序以及生物信息分析。

2    结果与讨论

2.1    污染物去除效能

实验期间，CAS-MBR、MMAS-MBR、NMAS-MBR 3套系统的 COD去除效果如图 2所示。可

以看出，进水 COD为 200~550 mg·L−1 时，3套系统出水 COD均低于 50 mg·L−1，达到了国家污水排

放标准一级 A标准 (GB 18918-2002)。这可能是 MBR工艺本身的特性保障了良好的有机污染物去除

效果，既有活性污泥法高效的生物降解功能，又兼具膜的高效截留作用。这也从侧面表明了微纳

米磁性粒子的引入并未对MBR系统去除有机污染物的效能造成负面影响。

NH+4
NH+4 NH+4

CAS-MBR、MMAS-MBR、NMAS-MBR 3套系统的 -N去除效果如图 3所示。从实验中可以

看出，由于 -N去除过程中起主要作用的硝化类细菌生长较缓慢，启动初期 (前 5 d)，出水 -N

 

图 1    MBR 实验装置示意图

Fig. 1    Schematic diagram of MBR system
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NH+4 NH+4
NH+4

NH+4

均维持在 5 mg·L−1 以上。随着硝化类细菌由于膜的截留作用在反应器内得到逐步富集，从第 6天开

始， -N去除效果得到了显著提升并趋于稳定。进水 -N为 30~90 mg·L−1 时，3套系统运行稳

定后，出水 -N均维持在 2 mg·L−1 以下，去除率均维持在 95%以上。这也从侧面表明了微纳米

磁性粒子的引入并未对MBR系统去除 -N的效能造成负面影响。

2.2    膜污染情况

实验过程中 3套 MBR系统均以恒流量模式运行，以 TMP指标来表征膜污染情况。当 TMP达

到 35 kPa时，将膜组件取出进行离线清洗。

图 4反映了 CAS-MBR、MMAS-MBR、NMAS-MBR 3套系统的 TMP随时间的变化情况。为了

缩短实验周期，分 3个阶段运行。第 1阶段 (1~20 d)，膜运行通量均为 13.2 L·(m2·h)−1；第 2阶段 (21~
24 d)，膜运行通量均提升到 15 L·(m2·h) −1；第 3阶段 (25~30 d)，膜运行通量均提升到 18 L·(m2·h) −1。
从图 4可以看出：在第 1阶段，由于膜通量较低，对应的膜污染速率均较低，3套系统 TMP增加

均较缓慢；在第 2阶段和第 3阶段，随着膜运行通量的提升，3组 MBR系统膜污染速率均加快，

膜污染趋势依次为 CAS-MBR>NMAS-MBR>MMAS-MBR。在本实验结束时的第 30天，CAS-MBR、
NMAS-MBR、MMAS-MBR的 TMP分别为 35、
27、15 kPa。可见，微纳米磁性粒子的引入均

可有效减缓膜污染情况，并且相对纳米尺度磁

性材料，微米尺度的磁性材料膜污染延缓效果

更显著，这可能与纳米材料引起的纳米损伤有

关。原因为：微纳米磁性粒子的磁生物效应改

变了反应器内微生物群落结构及其代谢活动，

并且随着运行时间的延长，磁生物效应的作用

越显著，膜通量之间的差异也越来越大。

实验期间，对比分析了 CAS-MBR、MMAS-
MBR和 NMAS-MBR中 SMP和 LB-EPS的组成

和含量，如图 5所示。由图 5可看出，相比对

照组 CAS-MBR、MMAS-MBR和 NMAS-MBR，
系统中 SMP的多糖和蛋白质含量均有所降

 

图 2    CAS-MBR、MMAS-MBR、NMAS-MBR 的

COD 去除效果

Fig. 2    COD removals of CAS-MBR,
MMAS-MBR and NMAS-MBR

 

NH+4

图 3    CAS-MBR、MMAS-MBR、NMAS-MBR 的

-N 去除效果

NH+4Fig. 3     -N removals of CAS-MBR,
MMAS-MBR and NMAS-MBR
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图 4    CAS-MBR、MMAS-MBR、NMAS-MBR 中

TMP 趋势图

Fig. 4    TMP profiles of CAS-MBR,
MMAS-MBR and NMAS-MBR
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低。分子质量分析结果显示，大分子物质比例显著降低 (图 6)，而 LB-EPS的多糖和蛋白质含量与

之相当，甚至有所增加。结合图 4中的膜污染情况，可以推测，反应器中较高浓度的 SMP及较高

大分子物质的比例更易加剧膜污染。BANTI等 [15] 的研究结果证实了膜孔内 SMP的逐渐沉积和聚集

会加剧膜污染。进一步对比分析发现，NMAS-MBR系统中 SMP、LB-EPS各组分含量整体上高于

MMAS-MBR，并且 SMP中大分子物质比例也显著高于 MMAS-MBR(图 6)，因而 NMAS-MBR系统

的膜污染速率也显著高于 MMAS-MBR，这可能与纳米材料引起细胞纳米损伤，从而释放更多内溶

 

图 5    CAS-MBR、MMAS-MBR、NMAS-MBR 中 SMP 和 LB-EPS 组成

Fig. 5    Compositions of SMP and LB-EPS in CAS-MBR, MMAS-MBR and NMAS-MBR
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物 (膜污染物质 )有关。通过对比膜污染各组

分，发现多糖含量占比较高，这与 MENG等 [16]

的研究一致。

2.3    微生物多样性分析

生物反应器性能的变化通常是由微生物群

落结构的改变引起的。因此，本实验按时间取

样，从CAS-MBR、MMAS-MBR、NMAS-MBR系

统中分别取样，编号为 CAS_5、CAS_10、CAS_
15、CAS_20；MAS_5、MAS_10、MAS_15、MAS_
20、 MAS_25、 MAS_30； NAS_5、 NAS_10、
NAS_15、NAS_20、NAS_25、NAS_30。基于高

通量测序、生物信息分析等方法，对比分析微

纳米磁性粒子引入后微生物群落的演替规律，

进一步探讨其与 MBR系统运行效能的关系。

3套MBR系统不同时段种群丰度与微生物多样

性指数如表 1所示。Chao指数显示，添加磁性

颗粒的 MBR系统中的种群丰度呈增长趋势。

Shannon指数显示，对照组 CAS-MBR系统的菌

落多样性随运行时间延长而减少，而添加磁性

颗粒 MMAS-MBR和 NMAS-MBR系统的菌落

多样性基本保持不变，这将显著提高生物系统

耐受环境突变或者抗冲击负荷的能力，有利于

保障系统的稳定性。

由图 7(a)可以看出，Proteobacteria在所有

样本中丰度最高，与之前的报道 [17-18] 一致。在

CAS-MBR、NMAS-MBR、MMAS-MBR系统中，

Proteobacteria分 别 占 总 有 效 序 列 的 39.77%~
55.22%、 30.71%~50.78%、 24.82%~49.75%。 与

对照组 CAS-MBR相比，添加磁性颗粒后，实

验初期，Proteobacteria和 Chloroflexi的种群丰

度与之处于同等水平，然而，随着时间的延续，

NMAS-MBR、MMAS-MBR系统中Proteobacteria
和 Chloroflexi的种群丰度逐渐降低，这可能与

膜污染速率降低有关。由图 7(b)可知，对照组

CAS-MBR系统中，Alphaproteobacteria随着时间的延续，种群丰度依次增加；NMAS-MBR系统

中，Alphaproteobacteria前期处于同等丰度水平，后期丰度则显著增加，但仍低于同期 CAS-
MBR丰度；MMAS-MBR系统中， Alphaproteobacteria前期丰度水平较低，中期丰度与 NMAS-
MBR相当，后期丰度则显著低于同期 CAS-MBR、NMAS-MBR。我们之前的研究已证实膜污染可

能与来源于反应器中的先锋物种有关 [19]，结合图 4中的膜污染情况，可以推测 Alphaproteobacteria
可能是引起膜污染的主要种属，而磁性材料的引入对反应器中的 Alphaproteobacteria起到了抑制作

用，进而延缓了膜污染，并且微米尺度的磁性材料抑制效果优于纳米尺度。在生物处理过程中，

表 1    污泥样品的微生物群落丰度和多样性指数

Table 1    Microbial community richness and diversity
index of sludge samples

样品编号 有效序列 Shannon Chao 覆盖度

CAS_5 55 799 4.618 935 861.069 4 0.997 455

CAS_10 49 569 4.605 335 876.258 1 0.997 075

CAS_15 51 959 4.378 212 874.763 9 0.997 017

CAS_20 49 614 3.965 202 794.851 9 0.997 158

NAS_5 56 247 4.529 297 881.097 8 0.997 315

NAS_10 52 846 4.619 066 884.501 3 0.997 199

NAS_15 49 772 4.425 983 878.125 3 0.996 866

NAS_20 47 236 4.452 381 925.036 1 0.996 528

NAS_25 45 690 4.621 256 786.685 0 0.997 371

NAS_30 61 315 4.531 107 730.338 0 0.996 936

MAS_5 44 388 4.575 355 895.917 6 0.996 443

MAS_10 46 561 4.346 376 844.407 7 0.996 954

MAS_15 49 416 4.585 624 895.652 2 0.997 005

MAS_20 49 870 4.351 472 818.671 6 0.997 112

MAS_25 50 335 4.008 669 763.572 0 0.999 717

MAS_30 61 368 4.682 225 772.632 0 0.999 680

 

图 6    CAS-MBR、MMAS-MBR、NMAS-MBR 中

SMP 分子质量的分布

Fig. 6    Molecular weight distributions of SMP in CAS-MBR,
MMAS-MBR and NMAS-MBR
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Sphingobacteria是 富 含 糖 原 积 累 生 物 的 核 心

菌，能够降解几丁质和蛋白质[20]。在 CAS-MBR
系统中，可以看出，后期 Sphingobacteria丰度

较 MMAS-MBR和 NMAS-MBR系统下降较为

明显。此外，在CAS-MBR系统中，与Bacteroidetes
门 类 有 关 的 Flavobacteriia的 相 对 丰 度 较

NMAS-MBR和 MMAS-MBR系统下降也较为明

显。结合压力变化，可以推测 Sphingobacteria
和 Flavobacteriia可能有利于大分子的降解，而

磁性材料的引入促进了这 2类菌属的生长，进

而延缓了膜污染。

2.4    经济效益分析

由于微纳米磁性材料具有可回收利用、生

物兼容性好等特性，可以在保障 MBR污染物

去除效能的同时减轻膜污染，缓解膜污染导致

的通量衰减、运行成本增加等问题，经济效益

显著。主要原因如下：1)微纳米磁性材料具有

较大的比表面积，可以吸附污泥混合液中易引

起膜污染的蛋白质、多糖等物质，在一定程度

上可减缓膜污染；2)微纳米磁性材料具有一定

的生物絮凝功能，使污泥絮体结构更加密实，

污泥沉降性能大大提高，反应池内有效生物量

增加，污染物去除效果和抗冲击负荷能力增

强；3)磁致生物效应，磁场强度适宜时可增强

微生物活性、减少剩余污泥产生，保障污染物

去除效能；4)微纳米磁性材料可以通过磁分离

器从污泥中分离、再活化、循环利用，使运行

成本降低，同时分离磁粉后的污泥成分和常规

剩余污泥类似，避免了投加絮凝剂产生大量难

处理的化学污泥，经济上可行，实际操作简单。

3    结论

NH+4

1)相对于 CAS-MBR系统，微纳米磁性粒

子的引入均未在污染物去除方面产生负面影

响，3套 MBR系统出水 COD都低于 50 mg·L−1，

出水 -N维持在 5 mg·L−1 以下，均可达到国

家污水排放标准一级 A标准 (GB 18918-2002)。
2)相对于 CAS-MBR系统，微纳米磁性粒

子的引入均有效降低了膜污染速率，并且相对

纳米尺度磁性材料，微米尺度的磁性材料膜污染延缓效果更显著。

3)膜污染组分分析表明，相对于 CAS-MBR系统，MMAS-MBR、NMAS-MBR系统中 SMP和

 

图 7    污泥样品微生物群落结构在门和纲分类学水平上

的系统分析 (以相对丰度≥1%计)
Fig. 7    Systematic analysis of the microbial community

structure at phylum and class taxonomic levels for each bulk
sludge sample (presented as ≥1% of the sequence reads in at

least one sample)
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LB-EPS各组分含量均有所降低；相对于 MMAS-MBR，NMAS-MBR系统 SMP各组分含量与之相

当，而 LB-EPS各组分含量较高，因而膜污染速率较高；分子质量分析表明，磁性材料的引入可有

效减少反应器中大分子物质的比例，增加小分子物质的比例，有利于膜污染的减缓。

4)微生物群落分析表明，磁性材料的引入显著改变了系统中微生物群落的结构和组成，进而

引起了污泥混合液特性的变化，继而影响膜污染进程，因此，磁活性污泥法可以作为控制 MBR膜

污染的可行且实用的方法。
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NH+4

Abstract    In order to alleviate the problem of membrane fouling in membrane bioreactor (MBR), three MBRs
were built to investigate the effects of magnetic microparticles and nanoparticles on their performance, including
the pollutants  removal,  properties  of  sludge mixed liquor  and membrane fouling.  High-throughput  sequencing
was used to deeply analyze the relation between the succession of microbial community and MBR performance.
Results  showed  that  the  addition  of  magnetic  microparticles  or  nanoparticles  had  no  adverse  impact  on
pollutants  removal  in  MBRs.  The  effluent  COD  and  -N  were  lower  than  50  mg·L−1  and  5  mg·L−1,
respectively,  which  could  meet  the  first-class  A  standard  of  Chinese  sewage  discharge  standard  (GB  18918-
2002).  The  addition  of  microparticles  or  nanoparticles  can  effectively  alleviate  membrane  pollution,  and  the
alleviation effect  of  magnetic  microparticles  was more significant.  Analysis  of  membrane fouling components
showed that the additions of magnetic materials with different sizes could effectively reduce the concentrations
of  SMP  and  LB-EPS  components,  and  effectively  reduce  the  content  of  macromolecules,  but  increase  the
content  of  small  molecules,  thereby  the  membrane  fouling  rate  decreased.  Microbial  community  analysis
showed  that  the  addition  of  microparticles  or  nanoparticles  may  inhibit  the  growth  of  pioneer  species  of
Alphaproteobacteria  indcuing  membrane  fouling,  and  the  membrane  fouling  was  effectively  alleviated.
Moreover,  the  magnetic  microparticles  also  presented the  better  performance than nanoparticles.  This  study is
expected to provide reference for engineering practice of regulating membrane fouling of MBR with magnetic
activated sludge process.
Keywords    membrane fouling; magnetic materials; magnetic activated sludge; pioneer species
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