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1. UVOD

Aerobni granulirani mulj (AGS, engl. Aerobic granular sludge) je vrsta biofilma kojeg
¢ine samoimobiliziraju¢e bakterijske stanice bez nosaca, koje tvore kompaktne guste
agregate — granule — zrnati mulj, u aerobnim uvjetima, izvrsne talozivosti (de Kreuk i
sur., 2005a; Gao i sur., 2011a; Yae i sur., 2019). U gustoj strukturi granule prisutne
su razli¢ite funkcionalne skupine mikroorganizama (Winkler i sur., 2013), mogu
koegzistirati aerobne i anaerobne metabolicke aktivnosti, poput primjerice
istovremenog uklanjanja organskih spojeva, dusika i fosfora (de Kreuk i sur., 2005a;
de Kreuk i sur., 2005b; Liisur., 2014) i istovremene nitrifikacije i denitrifikacije (Yilmaz
i sur., 2008). Morfologija, gustoca i veliCina granula mulja je, kao u biofilm sustavima,
izravno povezana sa silama smicanja i odgovarajuéim odvajanjem brzotaloZive
biomase u reaktoru (Liu i Tay, 2002; van Loosdrecht i sur., 1995). AGS istovremeno
moze ukloniti fosfat i dusik zahvaljujuéi gradijentu kisika unutar granule (de Bruin i
sur., 2004). Brojni su Cimbenici odgovorni za nastanak i stabilnost aerobnog
granuliranog mulja, poput uporabe samoimobiliziraju¢ih mikrobnih kultura, odabira
brzine taloZenja, primjene sile smicanja, brzina rasta organizama, gradijent supstrata
unutar granule, formiranje ekstracelularne polimerne tvari (EPS, engl. Extracellular
polymeric substances). U laboratorijskim uvjetima stvaranje aerobnog granuliranog
mulja se uglavnom dogada strogim rezimom odabira istaloZzenog mulja i primjenom
kratkog vremena taloZenja, pri Cemu se u reaktoru zadrzavaju organizmi koji formiraju
agregate dok se ostali ispiru iz sustava. Produkcija EPS sa spororastuc¢im organizmima
poboljSava formiranje granula (Liu i sur., 2004). Veli¢ina granula, ovisno o radu
reaktora, moze biti u rasponu od nekoliko stotina mikrometara do nekoliko milimetara
(Liu i Tay, 2002).

Cilj ovog rada je dati pregled dosadasnjih spoznaja u podrucju primjene aerobnog
granuliranog mulja u obradi otpadnih voda s ciljem uklanjanja organskog i
anorganskog onecis¢enja, kao i mehanizam formiranja granula, sastav mikrobne

zajednice i istaknuti ¢Cimbenike stabilnosti granula.



2. TEORIJSKI DIO

2.1. Aerobni granulirani mulj — definicija

Definicija aerobnog granuliranog mulja odredena je tijekom prve radionice o aerobnom

granuliranom mulju, odrzane 2004. godine (de Kreuk i sur., 2005c): «Granule koje

¢ine aerobni granulirani mulj su agregati mikrobnog podrijetla koji se ne zdruzuju-

povezuju pri smanjenom hidrodinamickom smicanju i taloZe se znatno brze od aktivnog

mulja».

Tijekom radionice o granuliranom mulju, 2006. godine, delegati su se dogovorili o izjavi

dajudi sljedece objasnjenje aerobnog granuliranog mulja:

(1)

(2)

(3)

4

(5)

agregati mikrobnog podrijetla: govoreéi o granuliranom (zrnatom) aktivnom
mulju podrazumijeva se da aerobne granule moraju sadrzavati aktivne
mikroorganizme i ne mogu se sastojati samo od komponenata mikrobnog
podrijetla (poput bjelancevina, EPS itd.). Ocekuje se da ¢e populacija mikroba
u aerobnom granuliranom mulju biti manje ili vise slicna onima u aktivhom
mulju i/ili biofilmu, tako da u definiciji ne treba opisivati odredene skupine
mikroorganizama. Nadalje, granule se formiraju bez dodavanja nosaca.

pri smanjenom  hidrodinamickom  smicanju nema  povezivanja
mikroorganizama: ovo opisuje razliku u ponasanju izmedu aktivnog mulja i
aerobnog granuliranog mulja. Flokule aktivnog mulja se povezuju u vece
nakupine kad se taloze (kada se mijeSana tekuéina mulja ne prozracuje ili ne
mijesa), dok se granule ne povezuju i taloZe se kao zasebne jedinice.

granule se taloze znatno brze od aktivnog mulja: to znaci da SVIio (SVI nakon
10 minuta talozenja) u kombinaciji sa SVIs treba koristiti za karakterizaciju
talozivosti granuliranog aktivnog mulja, kako su predlozili Schwarzenbeck i
sur. (2004). Razlika izmedu vrijednosti SVIio i SVI3 je izvrstan pokazatelj
formiranja granula i ukazuje na stupanj zadebljanja nakon talozenja.
minimalna veli¢ina granula trebala bi biti takva da biomasa i dalje ispunjava
navode tocke 3. Minimalna veli¢ina postavljena je na 0,2 mm, Sto je odluc¢eno
na temelju mjerenja u proslosti. Ova se granica moze prilagoditi prema vrsti
granule, sve dok su ispunjeni ostali zahtjevi definicije.

prosijavanje se smatra ispravhom metodom za skupljanje granula iz
spremnika aktivnog mulja ili iz reaktora aerobnih granula, Sto takoder

odreduje odredenu ¢vrstocu potrebne matrice za biomasu.



Kad agregat ispuni sve prethodno opisane karakteristike moZze se nazvati
aerobnim granuliranim (zrnastim) muljem.
To pojednostavljuje tumacenje eksperimentalnih rezultata i pojasnjava kada treba

govoriti 0 aerobnom granuliranom (zrnastom) mulju, aktivnom mulju ili biofilmu.

U obradi otpadnih voda dvije su osnovne znacajke bioloske obrade: uklanjanje
onecis¢enja iz otpadne vode i razdvajanje obradene vode od mikrobne biomase (Gao
i sur., 2016; Sarma i sur., 2017; Xia i sur., 2018).
Primjena AGS smatra se pozeljnom metodom u obradi otpadnih voda zbog smanjene
potrebe za prostornom povrsinom, nizih troskova procesa i ucinkovitog prociS¢avanja
otpadnih voda. AGS karakterizira kompaktna mikrobna struktura, veli¢ina Cestica, te
velika brzina taloZenja (de Bruin i sur., 2004; Nancharaiah i sur., 2019). Granulirani
mulj se koristi u prociS¢avanju razliCitih vrsta otpadnih voda i privlaci interese mnogih
znanstvenika. Kompaktna mikrobna zajednica AGS osigurava ucinkovitu obradu
oksidirajuéih i reducirajué¢ih onecis¢enja u otpadnoj vodi (de Kreuk i sur., 2005a;
Nancharaiah i Reddy, 2018; Wilén i sur., 2018).
Granule se formiraju iz aktivnog mulja pri odredenim uvjetima okolisa (Wilén i sur.,
2018):

() Sarzni rad sustava s periodima obilnog hranjenja/gladovanija,

(ii) velikim hidrodinamickim silama smicanja,

(iii)  velikim omjerom visine i promjera reaktora, i

(iv)  kratkim vremenom talozenja,

koji doprinose stvaranju gustih mikrobnih agregata.

Za uzgoj AGS koriste se SBR reaktori (SBR, engl. Sequencing Batch Reactor), a dvije
glavne prednosti njihove primjene su (Liu i sur., 2004):
() odabir spororastu¢ih mikroorganizama kljucnih za uzgoj stabilnog AGS, i

(i) istovremeno uklanjanje ugljika, dusika i fosfora iz otpadne vode.

Primjenom aerobnog SBR reaktora osigurava se razvoj i odabir poZeljnih agregata
mulja koji ¢e se sedimentacijom unutar istog reaktora odvojiti od obradene vode.
Pokretacke sile za formiranje granula unutar SBR reaktora su hidrodinamicke sile
smicanja i sustavi s gladovanjem i hranjenjem. Sile smicanja utjeCu na strukturne i
funkcionalne karakteristike AGS; jace sile smicanja stvaraju guste biofilmove i provode

selekciju prisutnih mikrobnih sojeva (Nancharaiah i Reddy, 2018).



2.2. Prednosti primjene AGS
Brojne su prednosti primjene aerobnog granuliranog mulja pred flokuliranim muljem
(Nancharaiah i Reddy, 2018; Wilén i sur., 2018), poput:

(i) izvrsna svojstva talozenja,

(i) velika koncentracija suspendiranih Cestica u aeracijskim spremnicima,

(i)  vodenje sustava pri manjem hidraulickom vremenu zadrzavanja (HRT,

engl. Hydraulic Retention Times),
(iv)  moguénost odrzavanja razli¢itih redoks okruzenja; postojanje oksicnih,
anoksicnih i anaerobnih zona u granulama, i

(v)  gustoca i makroveli¢ina Cestica.
Znacajna su smanjenja povrsine potrebne za izgradnju postrojenja za procis¢avanje
otpadnih voda koji koriste AGS; primjenom AGS moZe se reducirati volumen
bioreaktora smanjujuéi vrijeme taloZenja i istovremenom provedbom nitrifikacije i
recirkulaciju biomase i vode (recirkulacijske pumpe) nisu potrebni Sto dovodi do
znacajnih smanjenja u potrosnji elektricne energije (Bengtsson i sur., 2018; de Kreuk
i sur., 2005b; Pronk i sur., 2015; Yae i sur., 2019).
Karakteristike aerobnih granula su vece brzine taloZenja i snizena vrijednost indeksa
mulja (SVI, engl. Sludge Volume Index) koje uz kompaktnu strukturu omogucavaju
samostalnu separaciju biomase od obradene vode unutar reaktora. AGS omogucava
obradu organskog oneciséenja, dusika ili fosfora unutar jednog reaktora bez potrebe
za dodatnim prociséivaCima ili posebnim aerobnim i anoksi¢nim odjeljcima
(Nancharaiah i sur., 2019).
Studije su pokazale kako se unutar granula mogu istovremeno odvijati procesi
nitrifikacije i denitrifikacije; odnosno procesi uklanjanja organskih sastojaka, dusika i
fosfora te da aerobna i anaerobna metabolicka aktivnost koegzistiraju (Gonzalez-Gil i
Holliger, 2011; Li i sur., 2014). Kompaktna struktura i visoka gusto¢a omogucavaju
dobru separaciju obradene vode od krutih Cestica i zadrzavanje biomase u reaktoru
(Gao i sur., 2011a).

Morfoloske karakteristike flokuliranog i granuliranog mulja date su slikom 1.



Flokulirani mulj Aerobno granulirani mulj

Slika 1. Morfoloski prikaz flokuliranog i granuliranog mulja (Nancharaiah i sur., 2019).

2.3. Postupak formiranja aerobnih granula — mehanizam granulacije

Mehanizam granulacije rezultat je biotickih i abiotickih interakcija izmedu
mikroorganizama i Cestica mulja opisanih kroz nekoliko razlicitih mehanizama koji
djeluju istovremeno. Rezultat granulacije su kompaktne nakupine sfericnog oblika,
samoimobilizirane u matriksu ekstracelularne polimerne tvari (EPS, engl. Extracellular
polymeric substances) promjera 1-3 mm (Slika 2) (Nancharaiah i Reddy, 2018; Wilén
i sur., 2018).
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Slika 2. Mehanizam formiranja aerobnih granula u SBR (Lv i sur., 2014; Sarma i sur.,

2017).



Mehanizam aerobne granulacije odvija se kroz nekoliko koraka (Liu i Tay, 2002; Sarma
i sur., 2017), detaljnije prikazanih na slici 3:

(1) Fizicki kontakt izmedu bakterija. Faktori koji uvjetuju ostvarivanje kontakta su:
hidrodinamicke sile, prijenos mase, gravitacija, pokretljivost stanica i
termodinamicki ucinak.

(2) Stabilizacija viSestanicnih kontakata nastalih djelovanjem privlacnih sila. Sile
privlatenja se dijele na fizikalne (primjerice hidrofobnost, Van der Waalsove
sile, napetost povrsine), kemijske i biokemijske sile.

(3) Sazrijevanje agregacije stanica formiranjem EPS na kojeg se stanice mogu
vezati i razmnozavati.

(4) Formiranje trodimenzionalne strukture oblikovane hidrodinamic¢kim silama

smicanja.
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Slika 3. Mehanizam granulacije aerobnih granula u SBR reaktorima (Sarma i sur.,
2017).

Pocetni stadij granulacije odreden je razli¢itim silama i svojstvima biomase, poput:
hidrodinamickih sila, difuzije, pokretljivosti stanica i svojstvima stanicnih povrsina (Liu
i sur., 2009; Liu i Tay, 2002). Kada su razvijeni prvi mikrobni agregati, uvjeti u
reaktorima omogucavaju njihov daljnji rast i formiranje gustih kompaktnih nakupina.
Unutar njih moguca je prisutnost razli¢itih mikrobnih zajednica u ekoloSkim niSama,
razliCitih specificnih funkcija (Liu i Tay, 2004; Winkler i sur., 2013). Svaka faza u
formiranju granula je kompleksna i na nju utjecu razliciti fizikalni, kemijski i stanicni
mehanizmi. Pravilno proveden proces granulacije vazan je zbog uspjesnog uklanjanja
nutrijenata iz vode i postizanja niskih koncentracija suspendiranih Cestica u obradenoj
vodi (Wilén i sur., 2018).

Usprkos mnogim predloZzenim mehanizmima granulacije, nije u potpunosti objasnjena

kompleksna pretvorba flokuliranog mulja u aerobni granulirani mulj. Granule se iz
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aktivnog mulja formiraju djelovanjem hidrodinamickih sila smicanja, primjenom
razliCitih sistema hranjenja unutar Sarznih reaktora te ispiranjem negranulirane
biomase. Utjecaj hidrodinamickih sila i izmjena gladovanja/obilnog hranjenja povecava
hidrofobnost povrsine stanica i ubrzava agregaciju biomase. Vazan faktor u procesu
formiranja granula iz flokuliranog mulja je ispiranje negranulirane biomase. Dokazano
je kako su vrste mikroorganizama u granuliranom mulju takoder prisutne i u ispranoj
biomasi. Jednom kada su granule oblikovane, kao posljedica erozije dolazi do ispiranja
manje zastupljenih mikrobnih vrsta, dok se one zastupljene u vecoj mjeri unutar

granula nastavljaju razvijati (Szab6 i sur., 2017a).

2.4. Mikrobni sastav granula

Osnovni rodovi mikroorganizama pronadeni u aktivnom mulju su: Zoogles,
Flavobacterium, Alcaligenes, Bacillus, Achromobacter, Corynobacterium, Comomonas,
Brevibacterium i Acinetobacter (Bitton, 2005).

Mikrobna zajednica AGS moze sadrzavati Ciste kulture mikroorganizama, svega
nekoliko specifi¢nih vrsta ili imati razvijenu iznimno raznoliku mikrobiolosku strukturu;
sve zavisno od sastava otpadne vode i inokuluma te procesnih i okoliSnih ¢imbenika,
kao Sto su: vrijeme talozenja, koncentracija otopljenog kisika (DO, engl. Dissolved
Oxygen), organsko optereéenje (OLR, engl. Organic Loading Rate) i razliiti redoks
uvjeti (Wilén i sur., 2018).

U istrazivanju ucinkovitosti uklanjanja nutrijenata iz komunalne otpadne vode te
odredivanja specificnih karakteristika granulirane biomase Cydzik-Kwiatkowska i sur.
(2018) su pokazali dominantnost bakterija rodova Proteobacteriai Actinobacteria, dok
je znaCajna  prisutnost rodova Alphaproteobacteria, = Betaproteobacteria,
Gammaproteobacteria i Actinobacteria dokazala kako su nuzni za formiranje stabilnih
granula i razgradnju organskih komponenti influenta. Granuliranu biomasu cine
mikroorganizmi sposobni transformirati komponente s ugljikom i dusikom i provesti
procese nitrifikacije i denitrifikacije. Bakterija Tetrasphaera je visoko zastupljena
tijekom cijelog procesa, bez obzira na vrstu biomase prisutne unutar bioreaktora, dok
je bakterija Microthrix u znacajnijoj mjeri prisutna samo u pocetnim fazama granulacije
(Cydzik-Kwiatkowska i sur., 2018).

Analizom mikrobne zajednice mogu se uociti karakteristike AGS, razlike sa flokuliranim
aktivnim muljem, te prisutnost dominantnih vrsta mikroorganizama odgovornih za
ucinkovito prociSCavanje otpadnih voda. Smatralo se kako AGS ima raznovrsniju

mikrobnu strukturu od flokuliranog mulja zbog gradijenta supstrata unutar granula koji



osigurava nastanak razli¢itih ekoloskih niSa. Medutim, iste skupine mikroorganizama
prisutne su u granuliranom i flokuliranom mulju, a razlika je u njihovom omjeru na
razini reda ili razreda (Guo i sur., 2011; Winkler i sur., 2013). Vrlo slicha mikrobna
struktura granuliranog i flokuliranog mulja ukazuje na to da ne postoji jaka selekcija
mikrobioloskih vrsta; vecina bakterija prisutnih u granuliranom i flokuliranom mulju
pripada sljede¢im rodovima: B-Proteobacteria, Sphingobacteriai Flavobacteria (Zhou i
sur., 2014). Primjenom mikrobioloske analize pokazano je kako je koli¢ina g-
proteobacteria, O-proteobacteria, Flavobacteriai Cytophagia znatno povecana prilikom
pretvorbe flokuliranog mulja u aerobni granulirani mulj (Swiatczak i Cydzik-
Kwiatkowska, 2018). Tijekom sazrijevanja biomase dolazi do promjene prisutnih vrsta
mikroorganizama u mulju. Prisutnost nitastih gljivica i protozoa u pocetnom stadiju
granulacije je bitna za konformaciju granula, jer povecavaju dodirnu povrsinu na koju
se bakterije mogu priévrstiti formirajuéi pritom gustu trodimenzionalnu strukturu
biomase (Beun i sur., 1999; Weber i sur., 2007). Postupak ispiranja biomase tijekom
postupka granuliranja utjece na mikrobnu raznolikost. Analizom je utvrdeno kako su
rodovi bakterija zastupljeni u ispranoj biomasi vrlo sli¢ni bakterijama prisutnim u
granuliranom mulju. Primjerice, bakterije Flavobacteriumi Bdellovibrio su u ve¢oj mjeri
zastupljene u granulama, dok su bakterije Meganema i Zoogloea previadavale u
ispranoj biomasi (Szabd i sur., 2017a).

Raspored bakterija u aerobnoj granuli (Slika 4): heterotrofne aerobne bakterije u
vanjskom sloju, amonijak-oksidiraju¢e vrste u unutrasnjosti, te fakultativne i

anaerobne bakterije u sredistu granule (Gao i sur., 2011a).

Aerobnafaza
COD '+ 0, — CO, + H,0 / Bioloska oksidacija organskih sastojaka
Nitrifikadja
NH, + o) o ml
Anoksi¢na faza
0, Denitrifikadija

Biolosko uklanjanje fosfora

Anaerobno srediSte granule

Slika 4. Shematski prikaz aerobne granule s istaknutim redoks zonama (Wilén i sur.,
2018).



Raspodjela mikroorganizama, ugljikohidrata i EPS u granuli prikazana je slikom 5.

o Nitrificirajuci

®Denitrificirajud

fPAO PR S @ =polisahaidi
«% =proteini

RazliGite bioloske reakdje odvijaju se u razlicitm redoks
zonam a aerobnih granula unutar jednog SER reaktora.

Sarzni rad reaktora sizmjenicnim aerobnim i anaerobnim
periodim a om ogucuje agregaciju mikroorganizama.
Nitrificirajud mikroorganizmi, zbog potrebe za kisikom,
smjesteni su u vanjskim slojevima granule.

Denitrificrgjué mikroorganizmi, GAOs i PAOs smjesteni su u
srediStu granule sa anoksicnim /anaerobnim mikrookruZenjem.
-Komponente EPS razliCito su rasporedene unutar granula.

Slika 5. Graficki prikaz raspodjele: a) mikroorganizama; b) ugljikohidrata i proteina
matriksa ekstracelularnih polimernih tvari; i c) puta uklanjanja dusika (Winkler i sur.,
2013, 2015), u granuli.

2.5. Cimbenici stabilnosti granula
Znacajan ucinak na formiranje i stabilnost granula aerobnog mulja imaju procesni i
okolisni faktori, kao Sto su:

o hidrodinamicke sile smicanja,

o vrijeme taloZenja,

o temperatura,

o sastav otpadne vode.
Stabilnost granula se smatra velikim ograni¢enjem za rasprostranjenu primjenu AGS
procesa u obradi otpadnih voda, a problemi koji pritom nastaju su gubitak AGS iz
sustava, visoka koncentracija suspendiranih Cestica u obradenoj vodi, pogorSanje
ucinkovitosti uklanjanja nutrijenata ili opceniti neuspjeh u provedbi cjelokupnog
bioloSkog postupka obrade otpadne vode (Wilén i sur., 2018).

2.5.1. Velicina i struktura granula
Veli¢ina aerobnih granula i njihova struktura su presudni cimbenici ucinkovite provedbe
AGS procesa jer su izravno povezani s funkcijom i mikrobioloskom aktivnos¢u. Razlike

u velicini i strukturi granula pojavljuju se zbog razli¢itog rasta mikroorganizama u
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unutrasnjosti i na povrSini granula, neke bakterije su zastupljenije u vanjskim
slojevima, a neke u sredistu granule (de Kreuk i sur., 2005a).

Primjenom matematic¢kih modela pokazano je kako su granule viSeslojne nakupine u
kojima dolazi do smanjenja gradijenta kisika iduci od povrsSine prema sredistu granule
(Slika 4). Prema toj teoriji u vanjskim slojevima bogatim kisikom dominiraju
nitrificiraju¢i mikroorganizmi koju su u izravhom kontaktu s otpadnom vodom, dok su
denitrificirajué¢i i fosfor-akumulirajuéi mikroorganizmi (PAOs, engl. Phosphate
accumulating organisms) smjesteni u unutrasnjim slojevima (Winkler i sur., 2013;
Xavier i sur., 2007). Szabo i sur. (2017b) navode kako nitrificiraju¢i mikroorganizmi
rastu na vanjskim povrSinama bogatim kisikom, ali takoder u Supljinama i kanalima u
unutrasnjosti granula. Prisutnost amonijak-oksidirajué¢ih bakterija u unutrasnjim
slojevima granula ukazuje na to da se kisik i amonijak prenose kroz granule duz kanala.
To je dokaz kako biofilmovi i granule posjeduju heterogene strukture koje sadrze pore,
kanale, te udubine ispunjene vodom (Flemming i Wingender, 2010; Wimpenny i sur.,
2000).

Unutar granula, zbog velikog difuznog gradijenta elektron donora i akceptora, stvaraju
se razliCiti redoks uvijeti koji omogucavaju istovremeno odvijanje aerobnih i anoksicnih
procesa, odnosno procesa nitrifikacije, denitrifikacije i uklanjanja fosfora.
Uravnotezenost aerobne i anoksiCne faze unutar granula ovisi o njenim
karakteristikama kao Sto su poroznost, gustoca ili veli¢ina, ali i o ¢imbenicima procesa
(DO, omijer C/N, OLR). Djelovanje ovih ¢imbenika uzajamno je povezano te promjena
jednog od njih utjeCe na ostale parametre (de Kreuk i sur., 2007; Isanta i sur., 2013;
Wilén i sur., 2018).

Prisutnost anaerobnih zona u granulama omogucéava uklanjanje dusika i fosfora bez
osiguravanja anaerobnih uvjeta u reaktorima (Stawinski, 2015).

Granule imaju kompaktnu i gustu strukturu koja omogucava dobra svojstva talozenja
i poboljSane kapacitete zadrZzavanja biomase u sustavu (Adav i sur., 2008; Liu i sur.,
2004). Ovakva struktura granula mulja omogucava razdvajanje biomase od obradene
vode djelovanjem sile gravitacije te doprinosi znacajnom smanjenju potrebne povrsine
postrojenja, a time i ukupnih troskova (Nancharaiah i sur., 2019).

Vazan fizicki cimbenik granula je njihova veli¢ina, koja moZe biti u rasponu od nekoliko
stotina mikrometara do nekoliko milimetara (Liu i Tay, 2002). Procesni uvjeti imaju
veliki utjecaj na veli¢inu granula; pri visokom organskom opterecenju formiraju se
granule vecih veli¢ina dok snizene vrijednosti organskog optereenja daju manje i

kompaktnije granule (Li i sur., 2008). Ukoliko je veli¢ina Cestica manja od 4 mm,
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granulirani mulj ¢e imati bolju sposobnost taloZenja, gustocu i jainu. S druge strane,
veéi promjer od 4 mm dovodi do pogorSanja svojstava taloZenja i gustoée mikrobne
strukture (Toh i sur., 2003).

Za granule vete od 0,5 mm ogranicavajuci faktor za njihovu aktivnost bila je
koncentracija otopljenog kisika; brzina uklanjanja supstrata bila je gotovo tri puta veéa
kod cestica veli¢ine 0,5 mm nego u granulama od 1 mm. Smatra se kako je optimalna
veli¢ina aerobnih granula ispod 0,5 mm (Li i sur., 2008; Lin i sur., 2005).

Prema istrazivanju Liu i Tay (2015) veli¢ina granula od 0,6 do 1,2 mm je bila pogodna
za rast amonijak-oksidiraju¢ih bakterija, dok su nitrit-oksidiraju¢e bakterije preferirale
vece granule od 1,2 do 1,8 mm. Nije poZeljan razvitak vecih granula jer dolazi do
nestabilnosti i manjih povrsina koje dovode do smanjenja rasta biomase i uklanjanja
nutrijenata (de Kreuk i sur., 2007; Liu i Tay., 2015). Fizicka ¢vrstoca granula odrzava
njihovu stabilnost i strukturu tijekom procesa provedbe procis¢avanja otpadnih voda i

daje im sposobnost da izdrze velike sile abrazije i sile smicanja (Gao i sur., 2011a).

2.5.2. Hidrodinamicke sile smicanja

Hidrodinamicke sile smicanja smatraju se bitnim pokretackim silama za formiranje
stabilnih granula mulja unutar aerobnog SBR reaktora. Skupa sa posebnim sistemom
hranjenja koji ukljucuje faze gladovanja, znacajno utjeCu na provedbu formiranja
granula i odrzavanja njihove stabilne strukture.

Hidrodinamicke sile smicanja, prouzrokovane prozraCivanjem reaktora, poticu
stvaranje ekstracelularnih polimernih tvari (EPS) s ve¢im udjelom polisaharida,
povecavajuéi hidrofobnost na povrsini stanica koja poti¢e formiranje granula. Sile
smicanja utjeCu na oblik i strukturu aerobnih granula. Djelovanjem ovih sila uklanjanju
se nepravilni i slabo pri¢vrs¢eni agregati s povrSine granula oblikujuéi pritom
kompaktnu, gustu biomasu (Nancharaiah i Reddy, 2018; Tay i sur., 2001).
Hidrodinamicke sile smicanja najc¢esée su u rasponu od 1 do 2 cm s, Istrazivanja su
pokazala kako su visoke vrijednosti povrSinskih brzina strujanja zraka kljucne za
nastanak AGS, odnosno brzine iznad 1,2 cm s bile su nuzne za razvoj stabilnih granula
(Beun i sur., 1999; Tay i sur., 2001).

Devlin i sur. (2017) su dokazali da se kod otpadnih voda niske vrijednosti onecis¢enja
(300 mg KPK L), proces formiranja granula moZze provesti pri brzinama od 0,42 cm s
1, Medutim kod otpadnih voda s ve¢im organskim opterecenjem (600 do 1200 mg KPK
L'1), taj postupak se ne moze provesti. Prema tom istrazivanju, mehanizam granulacije

ovisi o interakciji razliCitih parametara koji poboljSavaju rast spororastucih
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mikroorganizama: pri viSim vrijednostima koncentracije organskih sastojaka (OLR,
engl. Organic Loading Rate) potrebne su jace sile smicanja koje ¢e ukloniti brzorastucée
mikroorganizme s povrsine, dok nize vrijednosti OLR zahtijevaju slabije sile.

Prema istrazivanju Chen i Lee (2015) i Zhou i sur. (2014) vece sile smicanja potrebne
su za provedbu procesa granulacije ukoliko je primijenjeno duze vrijeme taloZenja.
Ranije studije su naglasavale vrijednost visokih povrsinskih brzina za inicijaciju procesa
formiranja stabilnih granula. Ipak, ocigledno je kako se i pri niskim vrijednostima moze
pravilno provesti proces formiranja granula uz kontroliranje drugih podjednako bitnih

¢imbenika.

2.5.3. Svojstva talozenja aerobno granuliranog mulja

U bioloskoj obradi otpadnih voda klju¢nu ulogu ima svojstvo taloZenja biomase koje je
izravno povezano s kapacitetom zadrzavanja biomase i procesom separacije krutih
tvari od tekucine unutar reaktora. Svojstva talozenja se najc¢esce izrazavaju kao indeks
mulja, odnosno SVI vrijednost. Indeks mulja je standardna mjera fizikalnih svojstava
aktivnog mulja koja sluzi za procjenu sposobnosti talozenja mulja, a odreduje se kao
volumen (mL) koji ima 1 g biomase nakon 30 min taloZzenja. Opcenito je vrijednost
SVIispod 80 mL g* pa ¢ak i ispod 20 mL g* (Gao i sur., 2011a; Lin i sur., 2005; Zheng
i sur., 2006).

Liu i sur. (2005) su istaknuli kako je brzina talozenja funkcija SVI, prosjecne veli¢ine
Cestica mulja i koncentracije biomase. Na formiranje granula aerobnog mulja velik
utjecaj ima vrijeme talozenja. Kratki period taloZenja ¢e dovesti do nakupljanja brzo-
taloznih agregata, dok ¢e se sporo-talozne granule isprati. U Sarznim reaktorima
taloZenje se najcesce provodi tijekom 2 do 10 min. Provedena istrazivanja navode kako
nastaju poteskoce prilikom nastanka granula ako je vrijeme talozenja dulje od 15 min
(Adav i sur., 2008; Gao i sur., 2011a).

De Bruin i sur. (2004) navode kako zbog visoke brzine taloZenja dodatni taloznik nije
potreban i kako se potrebe za povrsinom sustava obrade mogu smanjiti do 80%.
Granule aerobnog mulja okarakterizirane su nizom SVI vrijednosti i poveéanom
brzinom taloZenja koje omogucavaju samostalnu separaciju biomase od prociséene
vode unutar bioreaktora (Nancharaiah i sur., 2019).

Na koncentraciju, veliinu i oblik AGS znacajniji utjecaj ima vrijeme taloZenja nego
koncentracija organskih tvari i dusika u influentu (Yae i sur., 2019).

Usporedba volumena jednake koliCine istalozenog granuliranog i flokuliranog mulja

dana je slikom 6.

12



a1

@ (b)

W.

Slika 6. Usporedba volumena kojeg zauzima jednaka koli¢ina granuliranog (a) i

flokuliranog mulja (b), nakon provedenog taloZenja (Nancharaiah i sur., 2019).

2.5.4. Koncentracija organskih sastojaka

Povecanjem koncentracije organskih sastojaka povecava se gustoéa i koli¢ina
aerobnog mulja, te se ubrzava rast mikroorganizama Sto dovodi do nastanka labavije
strukture mulja. Istovremeno se smanjuje raznovrsnost prisutnih mikroorganizama.
Prekomjerno organsko optereéenje potiCe rast nitastih vrsta mikroorganizama, koji u
povecanoj koncentraciji mogu dovesti do pogorsanja talozivosti AGS (Adav i sur., 2009;
Zheng i sur., 2006).

IstraZivanje provedeno od strane Li i sur. (2008) pokazalo je kako su granule aerobnog
mulja, pri razli¢itim vrijednostima organskog opterecenja (OLR), sadrzavale razlicite
vrste mikroorganizama. Veca vrijednost OLR (4,5 kg m=3d?) rezultirala je brzim
procesom granulacije i dovela do nastanka veéih i poroznijih granula. Nize
koncentracije organskog optereéenja (1,5 kg m=3d?) proizvele su manje, kompaktnije
granule za razliku od vecih koncentracija (3-4,5 kg m3d?).

Szabd i sur., (2017b) proucavali su utjecaj razliCite koncentracije organskih sastojaka
(0,9, 1,9 3,7 kg m3d?) na obradu sintetske otpadne vode unutar AGS reaktora. U
sva tri sluaja ostvareno je gotovo 100% uklanjanje ugljika i amonijaka, dok je
maksimalno uklanjanje dusika bilo moguce jedino primjenom najvece vrijednosti OLR,
te je iznosilo 66%. Kako bi granule zadrzale svoju funkcionalnost i stabilnost pri ve¢im
vrijednostima OLR, predlozeno je povecanje sila smicanja i povrsinskih brzina strujanja
zraka djelovanjem kojih bi povrsinski rast granula bio smanjen dajuci time stabilniju

granulaciju (Devlin i sur., 2017).

2.5.5. Uloga EPS u formiranju granula
Za stabilnost strukture granula povoljna je prisutnost mikroorganizama koji mogu
proizvoditi ekstracelularne polimerne tvari (EPS). To su organski makromolekularni

polimeri proizvedeni djelovanjem mikroorganizama (uglavhom bakterija) u odredenim
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okolisSnim uvjetima koji tvore trodimenzionalni matriks u kojeg se bakterije mogu
ugraditi.

Glavne komponente EPS su: proteini, polisaharidi, nukleinske kiseline, lipidi i druge
supstance. Izvanstanicni polimeri imaju znacajan doprinos u stvaranju
trodimenzionalne, heterogene mikrobne strukture i brze prilagodbe mikroorganizama
na razlicite okoliSne uvjete. Sadrzaj EPS u granulama aerobnog mulja je veéi nego u
flokuliranom mulju ili biofilmu, a jezgre aerobnih granula imaju gotovo pet puta vedi
udio nego vanjski dijelovi granula (Adav i sur., 2007; Cydzik-Kwiatkowska i sur., 2018;
Gao i sur., 2011a).

Neke od karakteristika aerobnih granula i flokuliranog mulja istaknute su u tablici 1.

Tablica 1. Karakteristike granula i flokula (Nancharaiah i Reddy, 2018).

Parametar Flokulirani mulj Granulirani mulj Opazanja
Vedi promjer granula uz gustocu,
Oblik i prosjecna Nepravilan, manji Milimetarske granule sa omogucava brzu sedimentaciju u
velicina oblik; < 0.2 mm sferi¢nim oblikom, > 0.2 uvjetima mirovanja.
mm
Aerobne granule sa vecom
Specificna teZina 0.997-1.01 1.010.-1.017 specificnom teZinom omoguca-vaju
brzu separaciju od obradene vode.
Brzina taloZenja NiZa brzina taloZenja, Vece brzine taloZenja, Aerobne granule se samostalno
<10mht >10mh? taloze, bez obzira na vanjske
utjecaje.
Indeks mulja (SVI) SVIs # SVIzo SVIs = SVIzo Izvrsna svojstva talozenja,
omogucavaju mjerenje SVIs,
Slojevita struktura;  Minimalna mogucnost Postojanje aerobne, Prisutnost razliCitin redoks uvjeta u
prisutnost aerobne, za postojanje anoksicne i anaerobne granulama omogucava provedbu
anoksicne i anaerobne faze faze u milimetarskim oksidacijskih i redukcijskih reakcija.
anaerobne faze granulama aerobnog mulja
EPS ima vaznu ulogu u razvitku,
EPS Nizi udio EPS Vedi udio EPS stabilnosti i funkcionalnosti
granula.
Tolerancija prema Manja tolerancija Veca tolerancija prema AGS je vrsta biofilma koji ima vecu
toksi¢nim tvarima prema toksi¢nim toksi¢nim tvarima toleranciju prema  toksi¢nim
tvarima tvarima.

2.5.6. Sastav otpadne vode

Prisutnost dvovalentnih iona (osobito iona kalcija, Ca?* i iona magnezija, Mg?*) u
otpadnim vodama olakSava povezivanje ekstracelularnih molekula koje doprinose
boljoj stabilnosti molekula. Kationi metala utjeCu na mehanizam granulacije tako Sto
(i) neutraliziraju negativni naboj na povrsSini mikroorganizama c¢ime olakSavaju
medusobno povezivanje mikroorganizama, (ii) unaprjeduju proizvodnju EPS i (iii)
formiraju okosnicu na koju se bakterije mogu pricvrstiti. Osim Sto ubrzava odvijanje
procesa formiranja granula, prisutnost iona utjeCe na nastanak kompaktne i guste

mikrobne strukture (Sarma i sur., 2017).
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2.6. Primjena AGS u uklanjanju organskih i anorganskih sastojaka iz

otpadne vode

2.6.1. Uklanjanje dusika primjenom AGS
Konvencionalno uklanjanje dusika zahtijeva primjenu aerobnih i
anaerobnih/anoksicnih uvijeta za provedbu procesa nitrifikacije i denitrifikacije. Stoga
je za postizanje uklanjanja dusika potrebna integracija faza s niskim i visokim DO
(Nancharaiah i Reddy, 2018).
Aerobni granulirani mulj ima izvrstan potencijal za uklanjanje dusika. Unutar granula
redoks profil se moZe podijeliti u tri zone: aerobnu, anoksi¢nu ili anaerobnu zonu sa
Sirokim rasponom mikro-okruzenja. Prisutnost razlicitih okruzenja omogucava rast
raznovrsnih bakterija s razli¢itim metabolickim funkcijama kao Sto su nitrificirajuce,
denitrificirajuée i anaerobne bakterije (Gao i sur., 2011a).
Takoder, zbog prisutnosti razli¢itih redoks uvjeta unutar pojedine granule moguce je
istovremeno odvijanje nitrifikacije i denitrifikacije (SND, engl. Simultaneous nitrification
and denitrification). Na njihovu provedbu utjeCe DO u supstratu, veli¢ina granula,
dostupnost elektron donora i mikrobna aktivnost (Coma i sur., 2012; Nancharaiah i
sur., 2016). Medutim, provedba SND nije efikasna kod malih granula i visokog DO zbog
ogranicene provedbe denitrifikacije.
U svrhu unaprjedenja uklanjanja dusSika, razvijen je mehanizam naizmjenic¢ne
provedbe nitrifikacije i denitrifikacije (AND, engl. Alternating nitrification and
denitrification) Cijom je primjenom dokazano bolje uklanjanje amonijaka.
Izmjenjivanje anoksicnih i oksi¢nih uvjeta zajedno sa postupnim hranjenjem pokazalo
se pogodnim za rjeSavanje nedostataka AND i potpuno uklanjanje dusika (Adav i sur.,
2009; Lochmatter i Holliger, 2014).
BioloSko uklanjanje dusSika u SBR pod utjecajem je uvjeta procesa, poput DO, omjer
C/N u otpadnoj vodi, OLR. Djelovanje ovih ¢imbenika medusobno je povezano,
primjerice promjenom brzine prozradivanja utjeCe se na promjenu koncentracije DO
koja je povezana s gustocom granula (Tay i sur., 2004).
Dva nacina rada SBR su osobito pogodna za uklanjanje dusika:

0) SBR s potpuno aeriranom fazom s istovremenim odvijanjem nitrifikacije i

denitrifikacije, i
(i) SBR sa anoksi¢nim fazama koje su pogodne za provedbu denitrifikacije
(Isanta i sur., 2013).
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Kompaktna mikrobna struktura AGS omogucava provedbu bioloskog uklanjanja dusika
(BNR, engl. Biological nutrient removal) provodenjem nitritacije-denitritacije,
smanjujuéi potrebu na kisiku za 25% i potrebu na organskom ugljiku za 40% u
usporedbi sa potpunom nitrifikacijom-denitrifikacijom. Nitritacija zahtijeva 3,43 mg O,
mg* N dok je za potpunu nitrifikaciju potrebno osigurati 4,57 mg O. mg* N. Ostali
benefiti nitritacije-denitritacije su: brza denitrifikacija (1,5-2 puta) i manja produkcija
mulja. Naizmjeni¢ni anaerobno/anoksicni i aerobni uvjeti, niski DO, temperatura (>25
°C) i naizmjeni¢na aeracija su uvjeti povoljni za proces nitritacije (prvi korak

nitrifikacije, prevodenje NH4-N u NO,-N) (Nancharaiah i sur., 2019).

2.6.2. Uklanjanje fosfata primjenom AGS

Napredno biolosko uklanjanje fosfora (EBPR, engl. Enhanced Biological Phosphorus
Removal) postize se primjenom AGS. Kljucni fosfat-akumulirajuéi mikroorganizam
(PAOs, engl. Phosphate Accumulating Organisms) za provedbu naprednog bioloskog
uklanjanja fosfora je Accumulibacter phosphatis. Posebno je vazno omogucditi uvjete
za razvoj PAOs koji omogucéavaju nastanak stabilnijih granula pri nizim
koncentracijama DO (de Kreuk i sur., 2005a).

Dominacija  glikogen-akumulirajuéih  mikroorganizama (GAOs, engl. Gylcogen
accumulating organisms) povezana je sa smanjenjem ucinkovitosti uklanjanja fosfora.
Konkurencija izmedu GAOs i PAOs nastaje zbog dostupnih organskih sastojaka i javlja
se pri odredenim okolnostima, poput visokih temperatura (Gonzalez-Gil i Holliger,
2011; Weissbrodt i sur., 2013).

Winkler i sur. (2011) dokazali su kako se selektivnim uklanjanjem biomase s povrsSine
AGS nakon talozenja, moze provesti uspjeSno uklanjanje fosfora pri viSim
temperaturama (30°C). Provedenom analizom s FISH (engl. Fluorescence in situ
hybridization) pokazano je kako na dnu guséih granula prevladavaju PAOs, dok se na
gornjim, lakSim frakcijama nalazi obilje GAOs. Izvor ugljika je utjecao na stabilnu
provedbu uklanjanja fosfora.

Takoder, dokazan je utjecaj temperature, pH, koncentracije soli, organskog
opterecéenja, vrste otpadne vode i prozracivanja na proces bioloskog uklanjanja fosfora
(Bassin i sur., 2011). Dokazali su kako povecanje koncentracije soli direktno utjece na
postupno nestajanje PAOs. Visoke koncentracije soli (33 g NaCl L) pogoduju boljem
razvoju i dominaciji GAOs (Bassin i sur., 2011).

Ogranicavajudi faktor za provedbu efikasnog uklanjanja dusika i fosfora je kemijska
potraznja za kisikom (COD, engl. Chemical Oxygen Demand). Medutim, ako se
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istovremeno provodi obogadivanje i zadrzavanje organizama sposobnih za provedbu
denitrifikacije i anoksi¢nog uklanjanja fosfata, ogranicavajuéi utjecaj COD se moze
savladati (Nancharaiah i Reddy, 2018).

2.6.3. Istovremeno uklanjanje organskih i anorganskih sastojaka
Istovremeno biolosko uklanjanje nutrijenata moguée je provesti zahvaljujuéi
specificnoj strukturi granula. Kompaktna struktura i veéa veli¢ina granula omogucavaju
odrzavanje aerobne, anoksi¢ne i anaerobne mikrookoline unutar granula tijekom
provedbe aeracije. Odrzavanije razli¢itih redoks stanja u granulama olaksava izvodenje
oksidacijsko-redukcijskih reakcija koje doprinose istovremenom uklanjanju ugljika,
dusika i fosfora iz otpadnih voda (Coma i sur., 2012; Lotito i sur., 2014; Winkler i sur.,
2015). Dodatno se poboljSanje uklanjanja fosfora moze posti¢i produzenjem
anaerobne faze tijekom koje se PAOs obogacuju hlapljivim masnim kiselinama (de
Kreuk i sur., 2010; de Kreuk i sur., 2005a).

2.7. Cimbenici procesa uklanjanja C, N i P iz otpadne vode

Bioloska obrada otpadnih voda primjenom aerobnog granuliranog mulja najéesée se
provodi primjenom SBR tehnologije (SBR, engl. Sequencing Batch Reactor).

SBR radi po principu ,,napuni i isprazni* (engl. fill and draw), odnosno obrada otpadne
vode provodi se Sarzno unutar jednog bioreaktora, bez sekundarnog taloznika. SBR
radi u ciklusima, a jedan ciklus obuhvaéa faze: punjenje, reakcija, talozenje,
dekantiranje i odmaranje tijekom kojeg se odvodi visSak mulja.

SBR bioreaktori omogucavaju izmjenu redoks uvjeta (aerobni, anaerobni i anoksicni)
kako bi se zadovoljile potrebe mikroorganizama za rast i aktivnost te omogucilo

provodenje bioloskog uklanjanja spojeva s C, N i P iz otpadnih voda (Roh i sur., 2008).

2.7.1. Strategija hranjenja

Gao i sur. (2011b) i Liu i Tay (2002) navode kako primjena sustava s obilnim
hranjenjem ili gladovanjem i anaerobno hranjenje povecava hidrofobnost bakterija,
ubrzava proces granulacije mikrobnih agregata i stvara odgovarajuce gradijente
supstrata i kisika unutar granula. Ovakva strategija hranjenja omogucava skladistenje
organskih sastojaka ¢ime je smanjen rast bakterija, a omoguéen nastanak kompaktnih
granula (de Kreuk i sur., 2007).

Da bi se osigurala potrebna stabilnost granula i izbjegao prekomjerni rast nitastih
mikroorganizama, potrebno je provesti dovoljno dugo razdoblje gladovanja, sve u
ovisnosti o sastavu supstrata (Franca i sur., 2018).
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2.7.2. Ucinak temperature na aktivnost AGS

U istrazivanju de Kreuk i sur. (2005b) navedeno je kako se AGS moze uspjesno koristiti
pri razli¢itim temperaturama (8-30°C). Primjenom nizih temperatura granule su
poprimale nepravilne i nestabilne oblike, male ucinkovitosti uklanjanja nutrijenata.
Nize temperature pogodovale su prodiranju kisika do unutrasnjih anoksicnih dijelova
granula Sto je moglo dovesti do otezavanja provedbe denitrifikacije. Usprkos tome,
primjena temperature od 10-12°C pokazala se dobrom za uklanjanje spojeva s
ugljikom, dusikom i fosforom (Bao i sur., 2009; de Kreuk i sur., 2005a; Jiang i sur.,
2016). Pri vec¢im temperaturama (20-30°C) u istrazivanju Lopez-Vazqueza i sur.
(2009), doslo je do smetniji prilikom uklanjanja fosfora zbog pogodnih uvjeta za rast
GAOs koji su premasili koncentraciju PAOs. Medutim Ab Halim i sur. (2015) su uspjeli
s visokom ucinkovitoS¢u provesti uklanjanje dusika i fosfora pri temperaturi od 40 do
50°C.

U istraZivanju Cydzik-Kwiatkowska i sur. (2018) uocene razlike u veli¢ini granula bile
su posljedica promjene temperature. U analizi granuliranog mulja, pri temperaturi
influenta od oko 15°C prevladavale su Cestice manjeg promjera (60% granula imalo
je promjer od 125-500 um; svega 25% granula imalo je promjer iznad 1 mm); pri
temperaturi influenta od 8°C udio granula s promjerom veéim od 1 mm bio je znatno
manji. PoCetak procesa obrade voda pri temperaturi 8°C rezultirao je nestabilnim
granulama nepravilnog oblika koje su uzrokovale ispiranje biomase. Zapocinjanje
procesa prociS¢avanja voda pri viSim temperaturama (20°C) osiguralo je stabilnost

granula i zadrzavanje biomase u reaktoru (de Kreuk i sur., 2005c).

2.7.3. Koncentracija otopljenog kisika

Siroki raspon koncentracije otoplienog kisika (DO) pogoduje nastanku aerobnog
granuliranog mulja: od niskih koncentracija od 0,7-1 mg L' sve do Vvisokih
koncentracija od 2-7 mg L (Winkler i sur., 2018). Kontroliranjem DO moze se postici
visoka kvaliteta izlazne obradene vode, odnosno visok postotak uklanjanja dusika. Za
svaku veliinu granula postojala je optimalna vrijednost DO (DOopt) pri kojoj je ucinak
uklanjanja dusika bio maksimalan. Ukoliko je koncentracija DO bila visa od optimalne
vrijednosti, efikasnost uklanjanja dusika se smanjivala, a amonijak se do kraja ciklusa
u potpunosti oksidirao. Pri koncentraciji DO manjoj do optimalne vrijednosti, amonijak
se nije u potpunosti oksidirao Sto je rezultiralo njegovom akumulacijom (Isanta i sur.,

2013; Wilén i sur., 2018). Visoke koncentracije otopljenog kisika vode do razvoja vecih
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agregata i povecanja ucinkovitosti nitrifikacije; niske koncentracije DO uzrokuju
povecano provodenje denitrifikacije (Pronk i sur., 2015).

Za uspjesno istovremeno provodenje nitrifikacije i denitrifikacije potrebno je
kontrolirati DO, trebao bi biti dovoljno visok da se moze provoditi nitrifikacija na
vanjskim slojevima i dovoljno nizak da sprije¢i prodiranje kisika u unutrasnje,

anoksicne dijelove granule gdje se moze odvijati denitrifikacija.

2.8. Biotehnoloska primjena aerobnog granuliranog mulja u
uklanjanju C, N i P iz otpadne vode

Aerobne granule su agregati biomase narasle pri aerobnim uvjetima bez nosaca. U
laboratorijskim uvjetima je pokazan potencijal rasta aerobnih granula pri uvjetima
obilje/glad i pri visokoj koncentraciji otopljenog kisika, Sto zahtijeva veliku potrosnju
energije.

U procesu istovremene nitrifikacije i denitrifikacije kontroliranjem koncentracije
otopljenog kisika u tekucini osigurava se kontrolirani prijenos kisika kroz flokulu ili
biofilm, a time i anoksi¢ni uvjeti za redukciju nitrata/nitrita. Istovremena
nitrifikacija/denitrifikacija zahtijeva aerobne zone u biofilmu ili flokuli za nitrifikaciju i

anoksicne zone za denitrifikaciju.

AGS pruza mogucnost dizajniranja kompaktnih uredaja za procis¢avanje otpadnih voda
na temelju istovremenog uklanjanja ugljika, dusika i fosfora u jednom SBR reaktoru
(de Kreuk i sur., 2005a). Aerobne granule uzgajane aerobnim pulsnim hranjenjem nisu
stabilne pri niskim koncentracijama otopljenog kisika, ali stabilnost granula poboljSava
se odabirom spororastu¢ih organizama, poput PAOs, osobito pri niskim
koncentracijama kisika. Istaknuto je da to omogucava duge periode hranjenja koji su
potrebni za ekonomski izvedivu primjenu u punoj velicini. de Kreuk i sur. (2005a) su
istaknuli da je istovremeno uklanjanje hranjivih sastojaka bilo moguce zbog razvoja
denitrificiraju¢ih PAOs (heterotrofnog rasta unutar granula). Postignute su visoke
ucinkovitosti uklanjanja organskih sastojaka (100% uklanjanje KPK), 94% P i 94%
ukupnog dusika sa 100% uklanjanjem amonijaka, pri niskoj zasi¢enosti kisikom (20%).
U tim pokusima, dugorocnim pracenjem u laboratorijskom mijerilu, pokazano je da
ucinkovitost uklanjanja N ovisi o promjeru granula, kao i da se uklanjanje P dijelom

odvija talozenjem (bioloski izazvano) (de Kreuk i sur., 2005a).
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Yae i sur. (2019) istrazili su ucinkovitost primjene aerobnog granuliranog mulja u
obradi otpadne vode grada s niskim sadrzajem ugljika i dusika. Volumen SBR reaktora
iznosio je 75 m3, koncentracija kisika (DO) bila je u rasponu 0,2-4,12 mg O, L.
Pocetna koncentracija ukupnih suspendiranih tvari (MLSS) iznosila je 2000 mg L%, a
indeks mulja SVIs je bio 50 mL g*. Prosjecne koncentracije BPKs, N, P i SS iznosile su
105,4 mg L?, 23,4mg L?, 1,37 mg L1i 49,4 mg Lt. Omjer C/N izraZzen kao omjer BPK
i ukupnog dusika iznosio je 4,5. Povecanjem temperature okoliSa doSlo je do porasta
koncentracije organskih spojeva i dusika. Koncentracija BPKs u efluentu bila je 4,2-
10,4 mg L' (prosjecno 6,5 mg L*), odnosno ucinkovitost uklanjanja organskih
sastojaka iznosila je 92,6%. Krajnja koncentracija N u efluentu iznosila je 2,1-13,1 mg
L (prosjecno 8,3 mg L) s postotkom uklanjanja od 64,3%. Prosjecna koncentracija
P i SS u efluentu iznosila je 0,14 mg L*i 5,94 mg L?, a ucinkovitost uklanjanja je
iznosila 90,1% i 88,0%. Zbog izvrsnih taloZnih svojstava AGS, moguce je odrzati niske
koncentracije suspendiranih Cvrstih tvari i zadovoljiti standard kvalitete efluenta.

Veli¢ina i koncentracija AGS mijenjala se ovisno o koncentraciji organskih tvari i dusika
u influentu, a postupnim smanjenjem vremena taloZenja s pocetnih 60 min na 10 min
doslo je do promjene velicine i koncentracije AGS, od 0,5-1,0 mm i 1700-3000 mg L
uz MLSS 2000-3000 mg L i uz vrijeme taloZenja 15 minuta, do koncentracije AGS od
3500 mg L, MLSS 4000 mg L uz 10 min talozenja. Na koncentraciju, veli¢inu i oblik
AGS vedi ucinak je imalo vrijeme talozenja u reaktoru nego ulazne koncentracije
organske tvari i duSika. Primjenom krateg vremena talozenja moguce je postici
zadovoljavajuce postotke uklanjanja C, N i P u otpadnim vodama nizeg organskog

oneciscenja.

Li i sur. (2014) istrazili su uklanjanje C, N i P iz mijeSane otpadne vode kanalizacije i
industrije (30% kanalizacijskih otpadnih voda i 70% otpadnih voda industrije) u SBR.
SBR je radio u 4 ciklusa po 6 sati: 40 min punjenje, 240 min aerobno, 60-50 min
talozenja i 30 min dekantiranja. Trajanje ciklusa aerobne reakcije ovisilo je o razlikama
u koncentraciji DO. Vrijeme taloZenja je s pocetnih 60 min snizeno na 40 min nakon
25. radnog dana. Nakon 180 dana faza taloZenja je povecana na 50 min.
Karakteristike influenta su bile: 200-600 mg L KPK, 28-40 mg L amonij-N i 2-4 mg
L't ukupnog fosfora.

Kompaktna gusta struktura aerobnog granuliranog mulja imala je karakteristike: SVIzg
47,1 mL g, promjer granula 0,5 mm i brzina talozenja 42 mL h! postignuto nakon

337 dana vodenja procesa. Formirane granule imale su visok udio proteina sadrzanog
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u matriksu EPS. Za obradu komunalnih i industrijskih otpadnih voda bio je potreban
duzi period za formiranje granula od oko 400 dana, a uspjesnost uklanjanja KPK i NHs-

N iznosila je 85%, odnosno 95,8%.

Guimaraes i sur. (2017) su istrazivali uklanjanje C, N i P iz kanalizacijske otpadne vode
u SBR reaktorima koji su radili 4 sata. Faza taloZenja je postupno snizena s 35 min na
13 min. Pocetne vrijednost KPK bile su u rasponu 150-450 mg L te NH4+-N 36-68 mg
L%, Postignuta ucinkovitost uklanjanja KPK i NH4-N iznosila je 75%, odnosno 73%.
Tijekom 126 dana postignuta je stabilnost granula s promjerom od 0,29 mm i SVI3, od
67 mL g!. Zbog manje veli¢ine Cestica, provedba istovremene nitrifikacije i

denitrifikacije (SND) nije bila moguca.

Pronk i sur. (2015) proveli su obradu kanalizacijske vode u dva aerobna SBR reaktora
s ugradenim sustavom za recirkulaciju biomase unutar kojih se provodilo istovremeno
punjenje i odvodenje otpadne vode u svrhu odrzavanja konstantnog volumena.
Koncentracija kisika (DO) odrzavana je u rasponu od 1,8-2,5 mg L. Postignuto je
88% uklanjanje KPK, 86% uklanjanje N, skoro 100% uklanjanje NH4-N, te 87%
uklanjanje ukupnog P, od pocetnih 506 mg KPK L, 49,4 mg N L, 39 mg NH4-N L i
6,7 mg P L'. Nakon 5 mjeseci, vise od 20% formiranih granula imalo je promjer od
1,0 mm, a vrijednost SVIs iznosila je 45 mL g. Veéi promjer granula pogodovao je
efikasnom uklanjanju N, zbog moguénosti provedbe SND. Strategija anoksi¢nog
hranjenja olaksala je uklanjanje P. Primjenom AGS reaktora ostvaren je 58-63% manji
utroSak energije u usporedbi s aktivnim muljem Sto predstavlja ekonomsku isplativost

ovog procesa.

Obradu otpadnih voda niskog organskog onecis¢enja od 95-200 mg KPK L proveli su
Ni i sur. (2009) u aerobnom SBR reaktoru, s ciklusima od 3-4 sata. Koncentracija dusika
iznosila je 12-50 mg N L*. Nakon 300 dana, koncentracija biomase je iznosila 9,5 g L°
1 odnosno 85% biomase cinio je aerobni granulirani mulj. Osim visokog postotka
uklanjanja organskih sastojaka, zabiljezen je i vrlo visok postotak uklanjanja dusika
(95%). Prosjecni promjer granula iznosio je 0,2-0,8 mm, a SVIip 35 mL g. Promjer
formiranih granula nije bio dovoljno velik kako bi se osiguralo postojanje anoksicnih i
anaerobnih redoks faza unutar granula potrebnih za istovremeno odvijanje nitrifikacije

i denitrifikacije. Koncentracija fosfora nije odredivana.
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U istrazivanju Giesen i sur. (2013) dokazano je kako su granule AGS osobito pogodne
za uklanjanje P iz jako oneciscenih kanalizacijskih otpadnih voda. U tri SBR reaktora,
kapaciteta 5000 m? d*!, provodila se obrada otpadne vode s 971 mg KPK L, ukupnom
koncentracijom dusika od 80 mg N L, ukupnim fosforom 19 mg P L i koncentracijom
ukupnih suspendiranih tvari (SS, engl. Suspended solids) 670 mg L. Postignuta je
ucinkovitost uklanjanja od 94% KPK, gotovo 100% uklanjanje N, 83,5% uklanjanje P
te 98% uklanjanje SS. Vrijednost SVIs, aerobnih granula je bila 59 mL g
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3. ZAKLJUCAK

Na temelju cCinjenica istaknutih u ovom radu proizlaze sljedeci zakljucci:

1.

Aerobni granulirani mulj (AGS) je vrsta biofilma sastavljenog od
samoimobilizirajuéih bakterijskih stanica koje tvore kompaktne granule izvrsne
talozivosti.

Postojanje razli¢itih redoks zona unutar pojedinacnih granula omogucéava
istovremeno uklanjanje organskih spojeva i provodenje nitrifikacije i
denitrifikacije.

Kompaktna struktura i snizena vrijednost indeksa mulja (SVI) omogucava
samostalnu separaciju biomase od obradene vode unutar bioreaktora.

Brojni ¢imbenici imaju utjecaj na formiranje i stabilnost aerobnog granuliranog
mulja, poput: hidrodinamicke sile smicanja, samoimobilizirajute mikrobne
kulture, gradijent supstrata unutar granule, odabira brzine talozenja i
temperature.

Primjena SBR tehnologije omogucuje odabir spororastucih mikroorganizama
kljucnih za uzgoj stabilnog AGS i istovremeno uklanjanje ugljika, duSika i

fosfora unutar jednog bioreaktora, bez potrebe za sekundarnim taloznicima.
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