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Sazetak

Aerobni granulirani mulj (AGS, engl. Aerobic Granular Sludge) predstavija obec¢avajucu tehnologiju u obradi otpadnih voda kucéanstva i industrije.
Aerobne granule su samoimobilizirane mikrobne nakupine, bez nosaca, a karakterizira ih kompaktna gusta struktura, visoko zadrzavanje biomase,
visoka ucinkovitost uklanjanja oneciséenja i svojstvo brzog talozenja. Na formiranje i stabilnost aerobnog granuliranog mulja utjecu brojni
¢imbenici, poput koncentracija otopljenog kisika, vrijeme prozracivanja, vrsta izvora ugljika, sile smicanja, period gladovanja, vrijeme talozenja.
Zbog slojevite strukture granule, sa vanjskim aerobnim slojem i anoksicnim i anaerobnim zonama prema sredistu granule, moguce je istovremeno
uklanjanje C, N i P. AGS tehnologija ima potencijal smanjenja infrastrukture i operativnih troskova procis¢avanja otpadnih voda. Ovaj rad daje
pregled najnovijih spoznaja iz literature o mehanizmu granulacije i svojstvima aerobnih granula.

Kljucne rijeci: aerobni granulirani mulj, mehanizam granulacije, struktura i svojstva granula

Abstract

Aerobic granular sludge (AGS) is a promising technology in domestic and industrial wastewater treatment. Aerobic granules are self-immobilized
microbial aggregates, without carriers, characterized by compact dense structure, high retention of biomass, high efficiency for pollution removal,
and good settling ability. The formation and stability of aerobic granular sludge are influenced by a number of factors, such as dissolved oxygen
concentrations, aeration time, type of carbon source, shear forces, starvation period, settling time. Due to the layered structure of the granule, with
an outer aerobic layer and anoxic and anaerobic zones towards the center of the granule a simultaneous removal of C, N and P is possible. AGS
technology has the potential to reduce infrastructure and operating costs of wastewater treatment. This work presents an up-to-date review of the
literature focusing on AG granulated mechanism and properties of aerobic granules.

Keywords: aerobic granulated sludge, granulated mechanisms, granule structure and properties

Uvod

Tehnologija aerobnog granuliranog mulja (AGS, engl. Aerobic Granulated Sludge) smatra se nadolaze¢im novim standardom za obradu kucanskih i
industrijskih otpadnih voda (Franca i sur., 2018; de Kreuk i sur., 2005a). Aerobne granule (AG, engl. Aerobic Granules) su nakupine mikroorganizama,
vrsta biofilma koji se uglavnom sastoji od bakterija samoimobiliziranih bez nosaca u guste kompaktne agregate sfericnog oblika (Yae i sur., 2019; Gao
isur., 2011; Liu i sur.,, 2007; de Kreuk i sur., 2005a; de Kreuk i sur., 2005b; Liu i Tay, 2004). AGS karakterizira moguc¢nost odrzavanja razlicitih redoks
reakcija unutar granule, veliko zadrzavanje biomase, mogucnost podnosenja visokog organskog i hidrauli¢kog opterecenja i tolerancija toksi¢nih
sastojaka. AGS tehnologija ima potencijal smanjenja infrastrukture i operativnih troskova proc¢is¢avanja otpadnih voda za 25%, potrebe za prostorom
za 75% 1potrebe za energijom za 30% (Sarma i Tay, 2018; Kent i sur., 2018). Istrazivanje AGS-a provodi se primjenom sekvencijalnog Sarznog reaktora
(SBR, engl. Sequencing Batch Reactor) (Gao i sur., 2011; de Kreuk i sur., 2005a; de Kreuk i sur., 2005b) koji ima vaznu ulogu u unaprijedivanju AGS
tehnologije zbog fleksibilnosti u radu i brzog i pouzdanog uzgoja AGS (Nancharaiah i Reddy, 2018). Na formiranje i stabilnost granula utje¢u brojni
okolisni i procesni ¢imbenici, poput: sastav supstrata, organsko opterecenje, vrsta izvora ugljika, vrijeme talozenja, dizajn reaktora, intenzitet aeracije,
strategija hranjenja, period gladovanja, hidrodinamicke smicne sile, izvanstani¢ne polimerne tvari (EPS, engl. Extracellular Polymeric Substances),
brzina rasta mikroorganizama, gradijent supstrata u granuli i drugo (Wilén i sur., 2018; Franca i sur., 2018; Gao i sur., 2011). AGS omogucava
istovremeno uklanjanje ugljika, dusika i fosfora i drugih oneciS¢enja u jednomuljnom sustavu obrade otpadne vode, zbog slojevite strukture granule
sa vanjskim aerobnim slojem i anoksi¢nim i anaerobnim zonama prema sredistu granule (Nancharaiah i Reddy, 2018; Cydzik-Kwiatkowska et al.,
2014). Razlic¢ite funkcionalne skupine mikroorganizama prisutne su i koegzistiraju u granulama (Winkler i sur., 2013), prisutni su mikroorganizmi
aerobnih i anaerobnih metabolickih aktivnosti (Li i sur., 2014a; Li i sur., 2014b; Yilmaz i sur., 2008; de Kreuk i sur., 2005a; de Kreuk i sur., 2005b.
Ipak, tijekom dugotrajnog rada i tijekom pohrane (Cuvanja) aerobnih granula dolazi do gubitka stabilnosti i aktivnosti granula §to moZe biti ozbiljna
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prepreka njihovoj prakti¢noj primjeni (Franca i sur., 2018; Adav i sur.,
2008; Zhang i sur., 2005).

U ovom radu istaknute su spoznaje o mehanizmu formiranja aerobnih
granula kao i svojstva aerobnih granula kroz pregled novije literature.

Formiranje aerobnog granuliranog mulja

Formiranje granula je kompleksan proces na kojeg utjeCu fizikalni,
kemijski i stani¢ni mehanizmi. Pocetni stadij granulacije odreduju
razliCite sile i svojstva biomase, poput: hidrodinamicke sile, pokretljivost
stanica, svojstva stani¢nih povrsina, difuzija i dr. (Liu i sur., 2009; Liu
i Tay, 2002). Formirani prvi mikrobni agregati dalje rastu i formiraju
guste kompaktne nakupine u kojima mogu biti razlicite mikrobne
zajednice u ekoloskim niSama razli¢itih specifi¢nih funkcija, ovisno o
uvjetima u reaktoru (Winkler i sur., 2013; Liu i sur., 2004a). Granule
se formiraju iz aktivnog mulja u Sarznom reaktoru (SBR) primjenom
rezima hranjenja obilje/gladovanje, kratkog vremena talozenja i
djelovanjem hidrodinamickih sila smicanja. Cestice aktivnog mulja
procesom granulacije mijenjaju morfologiju, formirajuéi zrele granule
kroz prilagodbu aktivnog mulja, granulaciju i stabilizaciju (Wang i sur.,
2009). Rezim hranjenja obilje/gladovanje i hidrodinamicke sile smicanja
povecavajuhidrofobnost povrsine stanicaiubrzavaju agregaciju biomase.
Hidrodinamnicke sile utjeCu na strukturu, sastav mikrobne populacije
i biokemijske reakcije unutar granule mulja. Ispiranje negranulirane
biomase odnosno ispiranje manje zastupljenih mikrobnih vrsta zbiva se
kao posljedica erozije dok se vrste unutar granula dalje razvijaju (Szabo
isur., 2017). Pravilno proveden proces granulacije rezultira postizanjem
uspjeSnog uklanjanja nutrijenata i postizanje niskih koncentracija
suspendiranih Cestica u obradenoj vodi (Wilén i sur., 2018). U agregaciji
mikroorganizma, formiranju granula i stabilnosti strukture vaznu ulogu
ima ekstracelularna polimerna tvar (EPS, engl. Extracellular Polymer
Substances) (Seviour i sur., 2010; McSwain i sur., 2005).

Procesi ukljuceni u aerobnu granulaciju (Slika 1) (Sharma i sur., 2019;
Sarma i sur., 2017; Liu i Tay, 2002) su: (i) fizicki kontakt izmedu
bakterija i stabilizacija kontakata djelovanjem privlacnih sila, (ii)
sazrijevanje udruzenih stanica formiranjem EPS na kojeg se stanice vezu
i razmnozavaju, (iii) stvaranje trodimenzionalne strukture djelovanjem
hidrodinamickih sila smicanja. Zbog hidrofobne povrsine stanica i van
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der Waalsovih sila zbiva se medusobna adhezija stanica, a interakcija
razli¢itih iona sa EPS kao i hidrodinamicko smicanje zbog protoka zraka
i vode omogucava granulaciju mikrobnih kolonija koje tvore kompleks
vise granula a koje se odvajaju u slobodne granule pri smanjenoj opskrbi
kisikom zbog sila smicanja izmedu granula (Slika 1) (Liu i Tay, 2008).

Mehanizam aerobne granulacije predlozili su Liu i Tay (2002), a zbiva
se kroz korake:

stani¢ni kontakt fizickim pokretima — razlicite sile ukljuéene su u fizicku
interakciju:  hidrodimanicke, termodinamicke odnosnoBrownovo
gibanje, prirodna mobilnost stanica (cilije, flagele, pseudopodi), sile
difuzije,sila gravitacije.

stabilni medustani¢ni kontakt zbog privlacnih sila — fizicke, kemijske i
biokemijske

fizicke sile: van der Waals-ove sile, privlacenje suprotnih naboja,
termodinamicke sile koje ukljucuju slobodnu energiju povrsine i
povrsinsku napetost, hidrofobnost, filamentozne bakterije koje stvaraju
mostove i povezuju pojedinacne stanice.

U stvaranju granula hidrofobnost stanica ima glavnu ulogu. Povecanje
hidrofobnosti stani¢ne povrSine smanjuje slobodnu Gibbsovu energiju
povrsine i pojacava agregaciju stanica.

kemijske sile: vodikove veze,ionsko uparivanje, stvaranje ionskih
tripleta i formiranje mostova izmedu Cestica. Te interakcije tvore ionsku
vezu izmedu nabijenih molekula i jac¢aju slozenost granule.

biokemijske sile: fuzija stani¢nih membrana i dehidracija stani¢ne
povrsine.

mikrobne sile koje rezultiraju stvaranjem zrelih mikrobnih agregata —
proizvodnja EPS, rast stani¢nog klastera i metabolicke promjene.
ustaljeno stanje (engl. Steady state) trodimenzionalne strukture.
Trodimenzionalni oblik granulama daju hidrodinamicke sile smicanja.
Smicanje poti¢e proizvodnju polisaharida i omoguéuje vecu stabilnost
struktura granula. Potpuno stabilne granule su poput ¢vrstih kuglica koje
sadrze milijune mikrobnih stanica.

Neka istrazivanja pokazuju da granule uzgojene na razli¢itim izvorima
ugljika mogu imati razli¢ite mikrobne zajednice, morfologiju granula
i unutarnju strukturu. Izvor ugljika utjee na stabilnost AGS kao i
ucinkovitost ciljanog bioloskog procesa, posebice kada se uklanjanje
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Slika 1. Formiranje granula: slobodne mikrobne stanice (A), medustanicna interakcija (B), povezivanje-agregacija (C), aerobna granulacija (D),
kompleks vise granula (E), raskidanje kompleksa (liza) (F), slobodne granule (G) (preuzeto i prilagodeno iz Sharma i sur., 2019)

Figure 1. Granule formation: free microbial cells (4), cell-cell interaction (B), agregation (C), aerobic granulation (D), multiple granule complex

(E), free granules (G) (adapted from Sharma et al., 2019)
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ugljika i hranjivih sastojaka procjenjuje zajedno (de Sousa Rollemberg
isur., 2019).

Struktura zrelih acrobnih granula podijeljena je u tri zone (Sharma i sur.,
2019), s opadajuc¢im gradijentom kisika i supstrata izvana prema sredistu
granule (Winkler i sur., 2013). Vanjski sloj granule, debljine oko 600+50
um, ¢ine medusobno povezane aktivne bakterijske stanice koje su u
izravnom kontaktu s aerobnim okolisem u reaktoru, (Toh i sur., 2003).
Sredisnji dio granule ¢ini biomasa mrtvih stanica prekrivena anoksi¢no-
anaerobnim kontaktnim podru¢jem rastuc¢e bakterijske biomase. Od
vanjskog sloja granule prema unutra$njosti zastupljeni su nitrificiraju¢i
mikroorganizmi, potom denitrificirajuéi i fosfor akumulirajuci organizmi
(PAOs, engl. Phosphate Accumulation Organisms), a prema srediStu
granule u najvecoj koncentraciji zastupjeni su glikogen akumulirajuéi
mikroorganizmi (GAOs, engl. Gylcogen Accumulating Organisms).
Takoder, polisaharidi su viSe zastupljeni u vanjskom sloju granule, a
proteini u unutrasnjim slojevima granule (Nancharaiah i Reddy, 2018).
Raspodjela mikroorganizama, ugljikohidrata i proteina EPS matrice, te
put uklanjanja dusika u granuli prikazani su slikom 2.

Na morfologiju granula, koje su sfernog ili elipticnog oblika, mogu
utjecati brojni operativni ¢imbenici, poput: sastav mikrobne populacije,
strategija vodenja procesa, organsko optereéenje supstrata-otpadne vode.
Aerobne granule su uglavnom zute, ali mogu biti i crne boje, a boja ovisi
o kemijskom sastavu i mikrobnoj populaciji (Zheng i sur., 2006). Vazna
fizikalna karakteristika aerobnih granula je veli¢ina granula. Prosje¢ni
promjer aerobne granule je Sirokog raspona veli¢ine od 0,2 do najvise 16
mm (Gao i sur., 2011). Granule veli¢ine <4 mm imaju bolju sposobnost
talozenja i gustocu, dok promjer granula > 4 mm moze dovesti do
smanjenja sposobnosti talozenja i gustoce (Toh i sur., 2003). Predlozena
je optimalna veli¢ina aerobnih granula, manja od 0,5 mm, zbog najboljih
svojstava prijenosa mase unutar granule (Lin i sur., 2005).

Za tvorbu trodimenzionalne matrice — kalupa u koji se mogu ugraditi
bakterije odgovorne su ektracelularne polimerne tvari (EPS),
makromolekule koje izluCuju pretezno bakterije pri  odredenim
okolisnim uvjetima. EPS je graden od proteina, lipida, polisaharida,
huminske kiseline, nukleinskih kiselina, i drugih tvari u micelarnom
obliku. U aerobnoj granuli mikrobne stanice i polisaharidi su smjesteni

(a)

Nitrifikanti

® PAOs

(b)

®  Denitrifikanti

Unutar
komponente EPS-a

u vanjskom sloju, dok sredis$nji dio granula je bez stanica i uglavnom su
prisutni proteini kojima se pripisuje vazna uloga u formiranju i stabilnosti
aerobnog granuliranog mulja (McSwain i sur., 2005). Distribucija
EPS-a unutar aerobne granule ovisi o vrsti supstrata i rezimu hranjenja
(Gao i sur., 2011). Komponente EPS-a dijele se na: (i) biorazgradive,
ve¢inom prisutne u sredisSnjem dijelu granule i (ii) bio-nerazgradive,
uocene u drugim slojevima aerobnih granula. Samo bio-nerazgradivi
EPS doprinosi stabilnosti aerobne granule.

Vazan mehanizam ukljuen u granulaciju je sofisticirana organizacija
koja je u nekim organizmima pod nadozorom komunikacijskog sustava
stanica-stanica, poznat kao «osjet kvoruma» (QS, engl. Quorum
Sensing). Vaznost QS-a za granulaciju i granularnu stabilnost pokazala
su nedavna istrazivanja. Cini se da je veca QS aktivnost tijekom
granulacije povezana s ve¢om proizvodnjom EPS-a za oblikovanje gela,
vecom hidrofobnoséu, te povecava agregaciju i stabilnost-odrzavanje
granula. Razvoj veli¢ine granule ovisi o kompleksnoj interakciji
razli¢itih parametara okolida i relativno je nekontrolirano. Cini se da
granule dosezu vecu ili manju stabilnost veli¢ine odredeno ravnotezom
izmedu rasta, istroSenosti i lomljenja granula, $to je posljedica djelovanja
hidrodinamickih sila smicanja (Wilén i sur., 2018).

Definicija granula

Definicija aerobnog granuliranog mulja, koja glasi: «Granule koje ¢ine
aerobni granulirani mulj su agregati mikrobnog podrijetla koji se ne
zdruzuju pri smanjenom hidrodinamickom smicanju i znatno se brze
taloze od aktivnog mulja» donesena je tijekom prve radionice o acrobnom
granuliranom mulju odrzane 2004. godine pod pokroviteljstvom
Medunarodnog udruzenja za vode (IWA, engl. International Water
Association). Objasnjenje definicije aerobnog granuliranog mulja
(de Kreuk i sur, 2007) dogovoreno je na 2. radionici o aerobnom
granuliranom mulju, odrzanoj 2006. godine u Delftu, Nizozemska, kako
slijedi:

(1) nakupine mikrobnog podrijetla: govoreci o granuliranom (zrnatom)
aktivnom mulju podrazumijeva se da aerobne granule moraju sadrzavati
aktivne mikroorganizme i ne mogu se sastojati samo od komponenata

W polisaharidi
«4 proteini

U aerobnim granulama, u razli¢itim redoks
zonama zbivaju se bioloSke reakcije, u SBR-u.

Aerobno okruienje - vanjski slojevi granule -
nitrificirajuce vrste

Anoksiéno/anaerobno mikrookrufenje — srediite
granule — denitrificirajuée vrste , PAOs-i | GAOs-i

granula - razliito rasporedene

Slika 2. Graficki prikaz: a) raspodjele mikroorganizama; b) ugljikohidrata i proteina EPS matrice; ¢) put uklanjanja dusika u granuli (preuzeto i

prilagodeno iz Nancharaiah i Reddy, 2018)

Figure 2. Graphical scheme: a) microorganisms distribution; b) carbohydrates and proteins EPS matrix distribution; c) nitrogen removal

pathway, in granula (adapted from Nancharaiah and Reddy, 2018)
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mikrobnog podrijetla (poput bjelanCevina, EPS itd.). Ocekuje se da ¢e
populacija mikroba u aerobnom granuliranom mulju biti manje ili vise
sliéna onima u aktivnom mulju i/ili biofilmu, tako da u definiciji ne
treba opisivati odredene skupine mikroorganizama. Nadalje, granule se
formiraju bez dodavanja nosaca.

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

(3) granule se taloze znatno brze od aktivnog mulja: to znac¢i da SVI
(engl. Sludge volume indeks, indeks talozenja mulja, SVI nakon 10
minuta taloZenja) u kombinaciji sa SV1,  treba koristiti za karakterizaciju
talozivosti granuliranog aktivnog mulja, kako su predlozili
Schwarzenbeck i sur. (2004). Razlika izmedu vrijednosti SVI 1 SVL, je
izvrstan pokazatelj formiranja granula i ukazuje na stupanj zadebljanja
nakon taloZenja.

(4) 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,
§to je odluceno na temelju mjerenja u proslosti. Ova se granica moze
prilagoditi prema vrsti granule, sve dok su ispunjeni ostali zahtjevi
definicije.

(5) prosijavanje se smatra ispravnom metodom za skupljanje granula iz
spremnika aktivnog mulja ili iz reaktora aerobnih granula, Sto takoder
odreduje odredenu ¢vrstoéu potrebne matrice za biomasu.

Mikrobni agregat moZe se nazvati aerobnim granuliranim (zrnatim)
muljem kad ispuni sve opisane karakteristike. Na taj nacin
pojednostavljuje se tumacenje eksperimentalnih rezultata i pojasnjava
kada treba govoriti o aerobnom granuliranom (zrnatom) mulju, o
aktivnom mulju ili o biofilmu.

Fizikalna svojstva aerobnih granula

Fizikalna svojstva aerobnih granula karakteriziraju:

1. struktura i veli¢ina — acrobne granule su kompaktne strukture, velike
gustote. Manje granule imaju veéu ¢vrstocu od veéih granula (Show
i sur.,, 2012; Yang i sur., 2004; Toh i sur., 2003), a optimalna veli¢ina
granula je 600-800 pm (Verawaty i sur., 2013). ProsjeCan promjer
aerobne granule iznosi izmedu 0,1 1 3,0 mm (Li i sur., 2014a; Abdullah
i sur.,, 2013; Verawaty i sur., 2013; Liu i sur.,, 2012; Li i sur.,, 2008), a
povezano s prijenosom mase sugerirano je da je optimalna veliina
aerobnih granula < 0,5 mm, (Li i sur., 2008). Velike granule su sklonije
raspadanju, a male imaju slabiju sposobnost talozenja (Dahalan i sur.,
2015). Porastom veli¢ine granula aerobnog mulja povecava se brzina
talozenja i gusto¢a biomase, dok istovremeno dolazi do smanjenja
¢vrstoce granula, specificne hidrofobnosti i volumnog indeksa mulja
(SVI, engl. Sludge Volume Index). Nema ograni¢enja difuzije supstrata
kod aerobnih granula dijametra < 0,4 mm, a glavni ogranicavajuéi
¢imbenik metabolicke aktivnosti aerobnih granula > 0,5 mm je otopljeni
kisik. Kod granula veli¢ine 0,5 mm brzina uklanjanja supstrata je tri
puta veéa u usporedbi s granulama veli¢ine 1 mm. Kompaktna struktura
granula i velika brzina taloZzenja omogucavaju obradu otpadne vode i
odvajanje biomase u istom spremniku. Time se omoguc¢ava odrZavanje
odgovarajuce retencije biomase u bioreaktoru, i dva do Cetiri puta veca
koncentracija granulirane biomase u usporedbi s postupkom aktivnog
mulja (Nancharaiah i sur., 2019). Doprinos formiranju kompaktne guste
strukture aerobnih granula imaju i dvovalentni ioni prisutni u otpadnoj
vodi, posebice ioni kalcija, Ca®* i ioni magnezija, Mg** koji olakSavaju
povezivanje ekstracelularnih komponenti i doprinose stabilnosti strukture
na nacin da neutraliziraju negativni naboj na povrsini mikroorganizama i
olaksavaju povezivanje mikroorganizama, doprinose proizvodnji EPS-a
i formiranju matriksa — okosnice na koju se bakterije mogu pricvrstiti
(Sarma i sur., 2017)

2. poroznost — veli¢ina granule utjece na fizioloska i fizicka svojstva

granule, moze ograniciti transport i difuziju mase tvari zbog poroznosti
strukture koja se smanjuje s porastom veli¢ine granula. Poroznost
aerobnih granula odreduje dostupnost hranjivih tvari te prodiranje
nepozeljnih tvari kao i ogranicenja otopljenog kisika (Dahalan i sur.,
2015). Pozitivna je korelacija izmedu poroznosti i bioaktivnosti aerobnih
granula (Zheng i Yu, 2007; Tay i sur., 2002a). Aerobne granule imaju
relativno malu poroznost od 0,68 do 0,93 i smanjuje se s veli¢inom, dok
aktivni mulj uobicajeno ima poroznost vecu od 0,95 (Zheng i Yu, 2007).
3. sadrzaj vode— u aerobnim granulama je oko 94-97% (Lin i sur.,
2005), a aktivni mulj sadrzi > 99% vode

4. mehanicka C¢vrsto¢a — aerobne granule obi¢no imaju dovoljno
mehanicke ¢vrstoe da odrze stabilnost zrnatog oblika i strukture.
Granule zbog ¢vrsto¢e mogu podnijeti visoku abraziju i smicne sile
(Show i sur., 2012; Tay i sur., 2002b)

5. specifi¢na teZina — aerobnih granula je u rasponu 1,04-1,1 kg suhe
tvari/m? (Shi i sur., 2009; Zheng i sur., 2005)

6. oblik —aerobne granule su jasnih vanjskih linija, sfericnog ili elipticnog
oblika. Oblik granula ovisi o procesnim ¢imbenicima, poput: sastav
mikrobne populacije, strategija vodenja procesa, kakvoca supstrata,
organsko optereéenje otpadne vode (Gao i sur., 2011). Uobicajeno su
aerobne granule Zute ali mogu biti i crne boje §to ovisi o supstratu i
mikrobnim vrstama u populaciji (Zheng i sur., 2006)

7. svojstvo taloZenja — brzina talozenja aerobnih granula je u rasponu od
18-90 m/sat, i do 130 m/sat (Shi i sur., 2009; Zheng i sur., 2005), ovisi o
veli¢ini 1 gusto¢i granula (Gao i sur., 2011)

Svojstva talozenja se kvantificiraju prema vrijednosti volumnog indeksa
mulja (SVLengl. Sludge Volume Index), koji definira volumen (mL) koji
zauzima 1 g mulja nakon 30 minuta taloZenja. Li i sur. (2006) odredili su
vrijednosti SVI, od 20 do 40 mL/g, te su predlozili da se za opisivanje
brzine taloZenja aerobno granuliranog mulja odreduje SVI, , odnosno
za granulirane sustave SVI, je revidiran do SVI, (vrijeme talozenja
5 minuta) buduéi je vrijednost SVI, slicana SVI, (Nancharaiah i sur.,
2019).

Kemijska svojstva aerobnih granula

Kemijska svojstva aerobnih granula karakteriziraju:

1. Hidrofobnost povrsine aerobnih granula — vazan ¢imbenik za
inicijaciju razvoja granula (Show i sur., 2012; Liu i sur., 2004b; Qin i
sur., 2004). Tijekom granulacije biomasa postaje sve vise hidrofobna.
Na hidrofobnost povrsine aerobnih granula utjece vise ¢imbenika, kao
Sto su: organsko opterecenje, EPS, odnosno metabolicki produkti stanice
i smic¢ne sile (Show i sur., 2012; Liu i sur., 2004b).

Povecanje omjera protein/polisaharid u granuli smanjuje negativni naboj
na povrsini granula, $to bi trebalo dovesti do smanjene elektrostatske
odbojnosti izmedu bakterijskih stanica i time poboljSati granulaciju
(Wilén i sur., 2018). Qin i sur. (2004) otkrili su da je hidrofobnost stani¢ne
povrsine granula za 2,5 do 3,5 puta veéa u odnosu na aktivni mulj.
Vanjski sloj aerobnih granula je vece hidrofobnosti od jezgre granula
(Wang i sur., 2005). Formiranjem granuliranog mulja iz aktivnog mulja
u SBR reaktoru hidrofobnost povr$ine stanice povecala se od 43,2% na
oko 78,2% (Zhang i sur., 2007). Pove¢anjem smicnih sila povecava se i
hidrofobnost povrsine (Show i sur., 2012; Liu i sur. 2004b). Osim toga,
vece smicne sile mogu djelovati stimulirajuée na respiraciju aerobnih
mikroorganizama (Show i sur., 2012; Tay i sur., 2001) te pogoduju
formiranju kompaktnijih i ¢vrs¢ih granula (Show i sur., 2012; Liu i Tay,
2002). Tay i sur. (2003) dokazali su postojanje proporcionalnih odnosa
izmedu smicnih sila i talozenja, gusto¢e i mehanicke Cvrstoce aerobnih
granula. Takoder, omjer polisaharida i proteina u mulju znacajno se
povecava sa smi¢nom silom. Veca smicna sila potice proizvodnju vise
polisaharida u usporedbi s proteinima, a stani¢ni polisaharidi pogoduju
kompaktnoj strukturi i stabilnosti zrnatog mulja (Liu i Tay, 2004).

2. Ekstracelularne polimerne tvari (EPS, engl. Extracellular Polymeric
Substances) — akumuliraju se na povrsini bakterija, mogu utjecati na
promjenu hidrofobnosti i druge fizikalno kemijske osobine stani¢ne
povrsine. EPS su izvanstani¢ni proizvodi bakterijskog metabolizma,
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ljepljivi organski polimeri koji sadrze proteine, polisaharide, lipide,
nukleinske kiseline i druge tvari te omogucavaju udruzivanje bakterija
u veée nakupine u prvim koracima procesa formiranja granula (Gao i
sur., 2011; Lee i sur., 2010; Liu i sur. 2004b; Tay i sur. 2001; Schmidt
i Ahring, 1994). Jezgra aerobnih granula sadrzi ve¢u kolicinu EPS i to
biorazgradivog, za razliku od vanjskog sloja koji sadrzi manju koli¢inu
EPS. U vanjskom je sloju aerobnih granula prisutan nerazgradivi EPS
koji pridonosi stabilnosti granula (Wang i sur., 2005).

Bioloska svojstva aerobnih granula

Raznovrsnost mikrobne zajednice i dominantne bakterijske vrste u njoj
ovise o izvoru ugljika (Lee i sur., 2010; Liu i Tay, 2004; Tay i sur., 2001).
Mikrobnu zajednicu aerobnih granula mogu Cciniti svega nekoliko
specifiénih vrsta ili vrlo raznolika mikrobioloska zajednica, ovisno
o sastavu inokuluma, sastavu otpadne vode, procesnih i okolisnih
¢imbenika, poput: redoks uvjeti, vrijeme taloZenja, koncentracija
otopljenog kisika (DO, engl. Dissolved Oxygen), organsko opterecenje
(OLR, engl. Organic Loading Rate) (Wilén i sur., 2018). U flokuliranom
i granuliranom mulju prisutne su iste skupine mikroorganizama, razlika
je u omjeru na razini reda ili razreda, iako se smatralo da je mikrobna
struktura aerobnog granuiranog mulja raznovrsnija od flokuliranog mulja
zbog gradijenta supstrata unutar granule koji osigurava razlicite ekoloske
niSe (Winkler i sur., 2013; Gao 1 sur., 2011). Ve¢ina vrsta bakterija u
granuliranom i flokuliranom mulju pripada rodovima: 3-Proteobacteria,
Sphingobacteria i Flavobacteria (Zhou i sur., 2014), dok su u aerobnom
granuliranom mulju koli¢ine B-Proteobacteria, oJ-Proteobacteria,
Flavobacteria i Cytophagia znatno poveéane (Swiatczak i Cydzik-
Kwiatkowska, 2018). Mikrobna struktura aerobnih granula istrazivana je
pomocu svjetlosnog mikroskopa, skenirajuceg elektronskog mikroskopa
(SEM, engl. Scanning Electron Microscope), konfokalnog laserskog
skeniraju¢eg mikroskopa (CLSM. enel. Confocal Laser Scannine

7
£
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% Denitrifikanti
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Microscope) 1 molekularno citogeneticke metode, FISH analize (engl.
Fluorescent in Situ Hybridization) (Adav i sur. 2008; Lee i sur., 2010;
Yi i sur., 2003; Tsuneda i sur., 2003). U strukturi granula prisutne su i
koegsistiraju razli¢ite funkcionalne skupine mikroorganizama (Winkler
i sur., 2013), aerobnih i anaerobnih metaboli¢kih aktivnosti (Li i sur.,
2014b; Yilmaz i sur., 2008; de Kreuk i sur., 2005a; de Kreuk 1 sur.,
2005b). Na mikrobnu raznolikost utjeCe i postupak ispiranja biomase
tijekom formiranja granula, a rodovi bakterija zastupljeni u ispranoj
biomasi sli¢ni su bakterijama prisutnim u granuliranom mulju (Szabo
isur., 2017).

Usporedba aerobnog granuliranog mulja i flokuliranog
mulja

Brojne su prednosti primjene aerobnog granuliranog mulja nad
flokuliranim muljem, poput: odrzavanje razli¢itih redoks okruzenja,
dobra svojstva talozenja, veliko zadrzavanje biomase, podnosenje
velikog organskog opterecenja zbog jedinstvene zrnate strukture i velike
koncentracije biomase u reaktoru kao i primjena u obradi razli¢itih
vrsta otpadnih voda, manji kapitalni, odnosno investicijski i operativni
troskovi jer nema potrebe za taloznikom i manji je utroSak energije
(Nancharaiah i sur., 2019; Nancharaiah i Reddy, 2018; Gao i sur., 2011;
Moy i sur., 2002). Znatne razlike u koncentraciji i raspodjeli proteina i
polisaharida EPS-a pokazale su in-situ mikroskopske i ex-situ kemijske
analize flokuliranog i aerobnog granuliranog mulja (Seviour i sur., 2010;
McSwain i sur., 2005). Vise proteina nego ugljikohidrata je prisutno
kod aerobnog granuliranog mulja, a takoder sadrzaj proteina u EPS-u
aerobnog granuliranog mulja je 50% veci u usporedbi s flokuliranim
aktivnim muljem.

Strukturne i funkcionalne razlike aerobnog granuliranog i flokuliranog
mulja prikazane su slikom 3 (Winkler i sur., 2013).

Funkcionalnost sustava: Po funkcionalnosti mikrobne zajednice oba sustava st
aerobnim uvjetima se prevodi NHy-N u NO;3-N 1 NO,-N (nitrifikacija), a u anoksit
organske donore elektrona NOs-N se reducira do plinovitog N (denitrifikacija). Pr
anaerobno-aerobnim uvjetima uklanja se fosfat.

Flokulirani mulj: U konvencionalnom sustavu obrade recikliranjem kroz razlicite
mulj se podvrgava aerobnim i anaerobnim uvjetima 1 razli¢ito] dostupnosti supstra
su sve bakterije podjednako izloZene posmi¢nom naprezanju i koncentraciji supstrat

Granuliranji mulj: Unutar granule u razli¢itim slojevima, u jednom reaktoru u
uvjetima aerobnim i anaerobnim u SBR-u, zbivaju se sve pretvorbe. Bakterije su r:
slojevitosti granule: nitrifikanti u vanjskom aerobnom sloju, denitrifikanti i PAO:
anoksi¢nim slojevima. Veliko zadrzavanje biomase selektira spororastuce organizm

Slika 3. Strukturne i funkcionalne razlike izmedu flokuliranog aktivnog mulja i aerobnog granuliranog mulja (preuzeto i prilagodeno iz Winkler

isur, 2013)

Figure 3. Structural and functional differences between flocculated activated sludge and aerobic granular sludge (adapted from Winkler et al.,

2013)
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Karakteristike aerobnog granuliranog i flokuliranog aktivnog mulja istaknute su u tablici 1 (Nancharaiah i Reddy, 2018).
Zakljuéci

AGS tehnologiju karakterizira kompaktna mikrobna struktura i velika brzina talozenja mikrobne biomase a zbog ucinkovite obrade otpadne vode,
smanjene potrebe za prostorom i nizih troskova procesa smatra se pozeljnom metodom obrade. Aerobne granule se formiraju samoudruzivanjem
mikroorganizama razli€itih i specificnih uloga u razgradnji organskih spojeva i nutrijenata iz otpadne vode. Struktura i veli¢ina granula su kljuéni
¢imbenici provodenja sustava obrade otpadne vode aerobnim granulama. Daljnje istrazivanje i razvoj treba usmjeriti ka stjecanju spoznaja o temeljnim
principima razvoja granula i odrzavanja njihove stabilnosti. AG tehnologija daje doprinos u smanjenju okoli$nog otiska i1 predstavlja novi standard
bioloske obrade gradskih i industrijskih otpadnih voda.

Tablica 1. Karakteristike aerobnog granuliranog i flokuliranog mulja (preuzeto i prilagodeno iz Nancharaiah i Reddy, 2018, Nancharaiah i sur.,
2019)

Table 1. Characteristic of aerobic granular and floccular sludge (adapted from Nancharaiah and Reddy, 2018, Nancharaiah et al., 2019)

Parametar Flokulirani mulj Granulirani mulj Opaska
blik i prosicén nepravilan oblik: milimetarske granule sferi¢nog
o prosjecna cpraviian o 4 oblika, veéi promjer granula, uz gusto¢u omogucéava brzo
veligina <02 mm taloZenje u uvjetima mirovanja
> > 0,2 mm
kompaktna struktura i velika gusto¢a granula omo-
mikrostruktura labava i flokulentna gusta i kompaktna guicava dobro odvajanje biomase od obradene vode i
zadrzavanje biomase u reaktoru
0.997-1.01 1.010-1.017 aerobne granule s vecom specificnom tezinom omo-
specificna tezina > ’ ’ ’ gucavaju brze odvajanje od obradene vode
brzina talo¥enja manja brzina taloZenja, vece brzine taloZenja, aerobne granule se samostalno taloze, bez obzira na
<10 m/h > 10 m h™' (oko 90 m/h) vanjske utjecaje
volumni indeks mulja > 100 mL/g <50 mL/g
- SVI
SVL i SVI SVI,# SVIL| SVI, =8SVI izvrsna svojstva taloZenja, omogucavaju mjerenje SVI,
mikrookolina - - . postojanje aerobne, anoksicne
minimalna moguénost | *. b o i . licitih redoks uvi |
slojevita struktura; 7a postojanje anaer- i anaerobne regije u milime- | prisutnost razli¢itih redoks uvjeta u granulama omo-
aerobne. anoksicn e’i obne regije tarskim granulama aerobnog | guc¢ava provedbu oksidacijskih i redukcijskih reakcija
anaerobne faze mulja
EPS ima vaznu ulogu u razvoju, stabilnosti i funkciona-
EPS manji udio EPS veéi udio EPS Inosti granula
tolerancija prema manja tolerancija pre- veca tolerancija prema AGS, vrsta biofilma vece tolerancije prema toksi¢nim
toksi¢nim tvarima ma toksi¢nim tvarima toksi¢nim tvarima tvarima
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