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摘  要  采用渗流式电化学反应器, 以碳纳米管和活性碳纤维作为反应器的阳极. 选取活性艳蓝 X-BR模

拟废水作为实验对象, 计算电化学过程的传质系数, 考察电压、pH 值和电解质对活性艳蓝脱色的影响, 在

优化条件下 (电压为 8V, pH = 2, 电解质浓度为 1g# l- 1 ), 对浓度为 200m g# l- 1活性艳蓝 X-BR的脱色率

可达 90%以上.
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  碳纳米管 ( CNTs) 具有丰富的纳米孔隙结构和巨大的比表面积, 良好的吸附性能, 很高的强度

和很好的韧性, 良好的导电性和高的化学稳定性
[ 1, 2]

. 方建慧等利用碳纳米管热压成型制成电极处理

染料废水取得了良好的效果
[ 3]
.

  本研究采用渗流式电化学反应器装置, 以碳纳米管结合活性碳纤维作为反应器的阳极, 考察反应器

的传质效率, 并对电解条件进行优化, 在最佳实验条件下计算电化学过程的电流效率和能耗情况.

1 实验方法
  反应器的阳极为活性碳纤维 (电极面积为 4cm @ 7cm ), 内含 015g碳纳米管, 阴极为铜网 ( 200

目 ) . 两个电极之间有一层绝缘层. 电压由直流稳压稳流电源控制, 反应溶液由蠕动泵进行循环.

  活性艳蓝的初始浓度为 100mg# l
- 1
, 体积为 300m ,l 溶液中含有一定浓度的硫酸钠作为电解质.

实验中的体积流量为 12215m l# m in
- 1
. 在电解前, 将碳纳米管活性碳纤维电极在活性艳蓝溶液中浸

泡, 确保电极达到吸附饱和, 防止吸附作用对电解效果的影响.

  用紫外可见分光光度计 (尤尼柯仪器有限公司 ) 测定溶液在 600nm处的吸光度来计算脱色率.

COD采用重铬酸钾法测定.

2 传质系数的计算

  由图 1可见, COD去除率在 90m in后达到 51% , 而传质系数从 15m in时的 1170 @ 10
- 3

cm# s
- 1
缓

图 1 传质系数和 COD去除率随时间的变化

Fig11 M ass transfe r co-e fficient and COD rem oval

ratios dur ing electro lys is procese

慢下降至 90m in时的 1140 @ 10
- 3

cm# s
- 1
. 导致传

质系数缓慢下降的原因可能是随着反应的进行, 反

应物浓度不断下降, 模拟染料的降解速度有所减

缓. 综合来看, 相比传统的电化学反应器, 本实验

所采用的渗流式电化学反应器的传质系数有明显的

提高, 说明该反应器的传质效率有了较大的提高.

最主要的原因是渗流的方式使反应物与电极间的传

质阻力大大减小.

  另外, 采用碳纳米管结合活性碳纤维的电极使

反应的表面积大为增加.

  在相同的实验条件下, 采用两种传统的电化学
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方法与渗流式电化学方法进行对比, 结果如表 1所示 1由表 1可见, 渗流式电化学方法的去除效率明

显高于普通电化学方法, 而搅拌可以在很大程度上提高反应效率, 但不及渗流式电化学方法. 主要原

因是电化学反应效率的主要限制因素是反应物从溶液到电极表面的传质速率, 虽然搅拌可以在一定程

度上加强溶液中的传质, 但对电极表面传质效率的提高作用不大. 而渗流式电化学方法通过将反应溶

液从电极间穿过的方式, 不仅使电极与反应物充分接触, 而且溶液通过时两者的相互作用能有效减小

电极表面的传质阻力, 提高传质系数和电化学效率.

表 1 渗流式电化学方法与传统电化学方法对活性艳蓝 X-BR脱色率的比较

Tab le 1 Com par ison o f color rem ova l o f X-BR between seepage and traditiona l e lectrochem icalm e thod

时间 /m in 20 40 60 80 100

脱色率 /%

普通电化学方法 610 1013 1911 2415 2910

普通电化学方法 +搅拌 2112 3915 5311 6013 6813

渗流式电化学方法 3712 6314 7813 8514 8913

3 电压对活性艳蓝 X-BR脱色率的影响

  取 300m l浓度为 100mg# l
- 1
的模拟活性艳蓝 X-BR废水, 以 1g# l

- 1
的 N a2 SO4作为电解质, 在中

性条件下考察工作电压对废水脱色率的影响, 实验结果如图 2所示. 由图 2可知, 电压与脱色率基本

呈正相关, 电压愈高, 对应的脱色率也增大, 尤其是在电解的前半阶段. 可能的原因是电压的增加,

电流随之增加, 产生的氧化性物质 (如羟基自由基 ) 也增加
[ 4]
, 从而使得脱色率提高. 但是随着电

压的不断增大, 副反应也随之加快, 使效率下降, 电耗增加. 当电压大于 8V时, 虽然在初始阶段效

率较高, 但是在反应 100m in后脱色率相差不多. 从能耗的角度出发, 我们选择 8V作为工作电压.

4 初始 pH值对活性艳蓝 X-BR脱色率的影响

  在电压为 8V, N a2 SO 4浓度为 1g# l
- 1
的条件下, 取 300m l浓度为 100mg# l

- 1
的模拟活性艳蓝 X-

BR废水, 考察初始 pH值对脱色率的影响, 结果如图 3所示, 初始 pH值对模拟废水的脱色有较大影

响, pH值愈小, 对应的脱色率愈高, 因此, 将溶液的初始 pH值确定为 2.

图 2 电压对脱色率的影响

F ig1 2 E ffect o f potential on the co lo r rem ova l

图 3 初始 pH值对脱色率的影响

F ig1 3 E ffect o f in itia l pH on the co lor rem oval

5 电解质浓度和种类对活性艳蓝 X-BR脱色率的影响

  选取 0, 015, 1和 2 g# l
- 1
四个电解质 (N a2 SO 4 ) 浓度考察其对脱色率的影响, 实验结果如图 4

所示. 由图 4可知, 电解质的加入明显地提高了脱色率, 而且随着电解质浓度的提高, 脱色率也随之

增加. 但是当电解质浓度高于 1 g# l
- 1
时, 脱色率的增加并不明显. 原因是随着电解质浓度的提高,

电导率增加, 电流变大, 同时以热能损失的能量也随之增加, 导致能耗增加. 另一方面, 高浓度的电

解质也需要消耗大量的 N a2 SO4, 使成本增加. 综合考虑, 将 N a2 SO4的浓度确定为 1 g# l
- 1
. 另外,

相同浓度 ( 1 g# l
- 1

) 的 N aC l和 Na2 SO4作为电解质对活性艳蓝的脱色效果基本相同.
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6 活性艳蓝 X-BR初始浓度对脱色率的影响

  分别移取 300m l浓度为 100, 200和 500mg# l
- 1
的活性艳蓝 X-BR溶液, 在电压为 8V, pH = 2,

N a2 SO 4的浓度为 1g# l
- 1
的条件下, 考察活性艳蓝不同的初始浓度对脱色率的影响. 结果如图 5所示,

当活性艳蓝的初始浓度较高时会导致脱色率有所下降. 但是当活性艳蓝的初始浓度在 200mg# l
- 1
以下

时, 在 100m in内脱色率不受初始浓度的影响, 可以达到较高的脱色率.

图 4 电解质浓度对脱色率的影响

F ig1 4 Effect o fN a2 SO 4 concentration on the co lor rem oval

图 5 活性艳蓝 X-BR初始浓度对脱色率的影响

F ig1 5 Effect of initialX-BR concentration on the color removal

综上所述, 在电压为 8V, 初始 pH = 2, Na2 SO 4浓度为 1g# l
- 1
的条件下, 对 300m l浓度为 200

mg# l
- 1
的活性艳蓝 X-BR进行处理, 反应 90m in后脱色率可达到 90%以上. 另外, 渗流式电化学反

应器的传质系数可达 117 @ 10
- 3

cm# s
- 1
, 较传统的电化学方法有了很大的提高.
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DEGRADATION OF REACTIVE BRILLIANT BLUE X-BR USING

LOW MASS TRANSFER RESISTANCE SEEPAGE

NANO-ELECTRODE REACTOR

WANG Jun  YANG J i

( School of Environm en tal S cien ce and Eng ineering, Shanghai J iao Tong Un ivers ity, Shangha,i 200240, Ch in a)

ABSTRACT

  A new seepage electrochem ica l setup w as designed to improvem ass transfer and current efficiency during

w astew ater treatmen.t In th is se tup the so lut ion moves through the electrodes in the electro lysis process to

enhance the mass transfer and finally enhance the current efficiency. The anode o f the setup w as made w ith

carbon nanotubes and act ivated carbon fiber in o rder to increase the react ion surface area o f the electrode. Re-

active Brilliant B lue X-BR was chosen as the target po llutan .t The mass transfer co-efficient w as calculated,

and compared w ith that o f conventional electrochem istry. The influence o f potent ia,l in itia l pH and electro ly te

w as investigated to optim ize color remova.l

  Keywords: electrochem istry, reactive brilliant b lue X-BR; carbon nano tubes.


