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摘　要　为优化电催化反应器内不同构型的电极结构及进水方式，利用计算流体力学 (CFD)，模拟反应器内部

流体分布并对利用极限电流密度法模拟结果进行实验验证。结果表明：切向进水时，反应器内的传质性能最

佳，当进流速为 0 m·s−1 时，其极限电流为侧面进水和的底部进水 1.34倍和 1.21倍；当增大进水流速至 0.062 m·s−1

时，切向进水的极限电流为静止时的 1.49倍，切向进水传质增强系数 γ为 1.475，高于底部进水 (1.428)及侧面进

水 (1.317)方式。网状的电极结构及切向进水有利于反应器内及电极表面的均匀的速度分布，进而提高反应过程

中溶液分布的一致性及空间利用率；增大进水流速可以有效地提高反应器的极限电流和传质性能。上述研究结

果可为电催化反应器的设计提供一定的参考。
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电催化氧化技术由于具有占地面积小、氧化能力强、无二次污染等特点而广泛应用于难生物

降解废水的预处理或未达标废水的深度处理中 [1-2]。电催化氧化反应发生在电极和溶液相接触的区

域，将污染物传递到电极表面成为电催化氧化反应的基础与前提。有研究 [3] 表明：传质问题成为

了限制电催化氧化技术应用的原因之一。因此，改善系统内的传质对提高电催化氧化的效率及降

低能耗有明显作用，增加体系流体速度，会加速污染物由溶液向电极表面的扩散及电极表面生成

强氧化物质向溶液中的传递速度，最终提高电催化降解速率。此外，有机物电催化氧化过程受传

质控制，为了提高电催化氧化反应器的传质性能，研究者 [3-6] 从不同角度开展研究，如改变操作参

数、开发新型反应器、湍流增强组件、折流板、改变电极的几何结构来优化反应器内流体流动和

流体分布等。

由于电催化氧化反应是在电极表面发生的，溶液的对流和扩散会造成反应区域内的流体流动

及物质浓度分布不均，不同电极位置的极化程度和反应速度也不相同，因此，了解电极表面的局

部传质性能是有益的。尽管实验方法可以获得反应器内的平均传质系数 [7-8]，然而电催化氧化反应
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在阴阳极之间进行，加上反应过程伴随着气体析出带来的扰动，目前已有的实验方法难以精确测

定反应区域内的某一点的流速。计算机技术的发展为预测反应器内流体的流动提供了可能。

计算流体力学 (computional fluid dynamics, CFD)是基于能量、质量及动量定律发展的数值模拟

工具，已广泛应用于废水处理领域的研究中 [9-11]。与实验方法相比，CFD可以显著地降低实验测试

的次数，节约资金和时间。CFD能够精确地模拟水处理单元流体的流动行为，并在有限的时间内

模拟反应器的性能，通过改变参数条件寻求最佳设计方案，对反应器设计、优化起到了重要的作

用。有研究 [11] 利用 CFD对管式电化学反应器去除废水中的 Cr(VI)进行模拟实验，结果表明，较低

流速下反应器的进水口位置对系统内的流体扩散有重要的影响，增加流速能够显著促进反应器内

的流体扩散和污染物的去除速度。DURAN等 [12] 利用 CFD不同模型对环形管反应器进行模拟，并

确定层流模型能够预测 Re<1 500的流体流动情况，使用 AKN和 Reynolds应力模型对反应器模拟的

可信度较高。SANTOS等 [13] 利用 CFD对电催化反应器内的流体流动及传质情况进行了模拟，利用

传质准数方程对模拟结果进行验证，结果表明，CFD预测与实验所得舍伍德数 (Sh)吻合度较高，

证明了 CFD结果的准确性。张艺龙 [14] 将 CFD用于电催化氧化反应器电极组件与隔板的相对位置进

行模拟研究，对反应器进行改进，其能耗较改进前平均降低 30.80%。SU等[15] 研究结果表明，将网

状电极代替传统平板电极后，其可以作为湍流组件增加流体的扰动，且传质无因次方程与实验结

果吻合度较高。

本研究从数值仿真角度，采用 CFD比较相同有效面积的平板结构和网状结构电极对反应器内

部流体分布及速度的影响，并模拟不同进水位置对反应器及电极表面速度分布情况，进而优化电

催化反应器的设计，通过确定传质准数方程对模型进行验证。此外，利用极限电流法测定不同进

水方式时反应器内的平均传质系数，从而为开发高效传质电催化氧化反应器提供参考。

1    材料与方法

1.1    实验原料、装置

铁氰化钾 (99.5%)购于天津市致远化学试剂有限公司，亚铁氰化钾 (99.5%)购于天津市天力化

学试剂有限公司，碳酸钠 (99.8%)购于天津市巴斯夫化工有限公司，超纯水电导率为 18.4 Ω·cm−1。

电催化反应器长 50 mm，宽 40 mm，高 80 mm，进出口管的管径为 6 mm，电催化反应器内阳

极和阴极尺寸为 60 mm × 40 mm，其中网状电极内的菱形孔尺寸为 4 mm × 8 mm。

1.2    实验方法及分析方法

利用 Ansys Design Modeler 建模，用 Gambit对模型划分网格并定义边界条件，采用六面体网格

对模型进行网格化，采用标准 k-ε湍流模型，利用一阶迎风离散格式及 SIMPLE算法对模型进行计

算。在本研究中，作如下假设：1)流体是稳态的，有跟定的温度和动力学黏度；2)流体为不可压

缩的且没有能量变化，由于强制对流的存在，忽略自然对流。进水口采用流量入口边界条件，设

定反应器的进口流速为 0.045 m·s−1，反应器出口设为出流比为 1的出口边界条件，且出水口采用自

由出流，对反应器的壁面采用无滑移、无渗透壁面条件。监测进出口质量守恒、各断面平均流速

及残差曲线，当其值均小于 10−3 并最终趋于平稳时，则认定模拟结果收敛。

利用极限电流法测定电催化反应器内流体的传质系数；溶液中的离子通过扩散作用向电极表

面移动，当溶液传质过程为扩散控制时，则出现极限电流。极限电流法测试体系采用铁氰根离子

的还原过程，电解液由 1 mmol·L−1 K3Fe(CN)6 和 10 mmol·L−1 K4Fe(CN)6 组成，并添加 1 mol·L−1 Na2CO3

作为支持电解质。在不同进水流速下 (0、0.015、0.032、0.045和 0.062 m·s−1)获得各个反应器的极化

曲线，当电流不再随电压增加而变化时为极限电流，传质系数与极限电流成正比 [4,16]，计算方法见
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式 (1)。

km =
Ilim

nAFc0
(1)

式中：km 为传质系数，m·s−1； Ilim 为极限电流密度，mA；n为电荷转移数；A为电极面积，cm2；

F为法拉第常数，取值 96 487 C·mol−1；c0 为溶液初始浓度，mol·L−1。

电化学反应器的传质性能[17-18] 的计算方法见式 (2)和式 (3)。

Sh = a
(

deuρ
µ

)b(
µ

ρD

) 1
3

(2)

Sh =
kmde

D
(3)

式中：Sh为舍伍德数，m·s−1；de 为电化学反应器的特征长度；u为电解液流速，m·s−1；ρ为溶液密

度，kg·m−3；μ为介质的运动黏度，m2·s−1；D为溶液的扩散系数，m2·s−1。

2    结果与讨论

2.1    不同电极结构对反应器流体分布的影响及进水方式的优化

考察了平板-平板、平板-网状、网状-网状电极 (图 1)结构对反应器内流体分布的影响。当进水

流速为 0.045 m·s−1 时，yz平面及距电极底面 10、30和 50 mm处的 zx平面速度云图如图 1所示。可

 

图 1    电催化反应器内速度云图

Fig. 1    Flow contour in electro-catalytic reactor
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以看出，网状-网状电极的存在使反应器内各个截面的速度云图均大于平板-平板电极及平板-网状

电极。当流体进入反应器时速度最大，随着流体持续进入反应器，由于压力降及截面面积的增加

使速度逐渐下降。距电极底部不同高度截面反应器内流速如图 2所示，网状-网状电极结构 y=0 mm
处最大流速为 0.039 m·s−1，为平板-平板电极和平板-网状电极的 4.87倍和 5.20倍。不同电极结构的

电极表面速度如图 3所示，流速在电极表面水平方向较垂直方向均匀，且在相同高度处，网状-网
状电极表面的速度最大，在 y=10 mm处，网状-网状结构、平板-网状结构、平板-平板结构距电极

底部 10 mm处右侧电极 (yr=10 mm)的最大流速分别为 0.001 3、0.000 5 和 0 m·s−1。这是由于网状电

极的菱形孔结构利于溶液在其中通过，此结构改变了溶液的界面流动方向，对流体的流动起到了

导流和阻挡的作用，增强了反应器中的强制对流，进而增加了流体速度。有研究 [19] 表明，电极表

面较高的流速利于污染物与电极之间的接触及产物的及时逸出，降低液层厚度，进而提高传质性

能。因此，电催化反应器中的网状电极具有增加溶液扰动、使流体分布更加均匀、促进传质的作

用，确定最优条件为网状-网状结构。

对侧向进水、底部进水及切向进水等不同进水方式进行模拟分析，各进水方式下电极表面速

度分布如图 4所示。虽然切向进水时电极表面的最大速度 (0.001 4 m·s−1)低于底部进水时电极表面

最大速度 (0.006 m·s−1)，但是切向进水时电极表面速度较其他 2种情况更加均匀。同时切向进水可

以减少出水涡流的发生概率，增加流体向前流动时在反应器内的反应时间，进而提高反应能力；

均匀的速度分布可以促进反应过程中溶液分布的一致性及空间利用率。因此，综合考虑后选用切

向进水为最优进水方式。

 

图 2    不同电极结构时电催化反应器速度取样点及相应的速度分布

Fig. 2    Velocity sampling point and corresponding velocity distribution in electro-catalytic reactor with
different electrode configurations
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图 3    不同电极结构时电极表面速度取样点及速度分布

Fig. 3    Velocity sampling points and corresponding velocity distribution on electrode surface with
different electrode configurations

 

图 4    不同进水方式电极表面速度取样点及速度分布

Fig. 4    Velocity sampling point and corresponding velocity distribution on electrode surface under different influent modes
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2.2    模型验证

根据式 (2)及式 (3)对传质方程进行拟合分析，当进水流速由 0增至 0.062 m·s−1 时，切向进水、

底部进水及侧面进水的传质关系式分别表示为式 (4)~式 (6)。

Sh = 1.505Re0.20S c0.33 (4)

Sh = 1.461Re0.16S c0.33 (5)

Sh = 1.571Re0.12S c0.33 (6)

式中：Re指数与动力学有关；其值越大，代

表在电极表面产生更多的微湍流，进而有利于

污染物在电极表面的传质过程。由图 5可知，

模拟结果与实验结果吻合度较高，说明此模型

可以用来描述电催化反应器内的传质性能。利

用极限电流法计算反应器内的平均传质系数，

如图 6(a)~图 6(c)所示。不同进水流速时的极限

电流均出现在电压为 0.9 V左右处，且随着进

水流速的增加，极限电流也随之提高。进水流

速为 0时，切向进水的电流为 39.2 mA，为侧

 

图 5    不同进水方式下的传质拟合

Fig. 5    Fitting of mass transfer under different influent modes

 

图 6    不同进水方式下电流随电压变化及传质增强系数

Fig. 6    Variation of current versus voltage and mass transfer enhancement factor under different influent modes
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面进水 (29.2 mA)和底部进水 (32.3 mA)的 1.34倍及 1.21倍；当进水流速提高至 0.062 m·s−1 时，切向

进水的电流达 58.5 mA，为静止时的 1.49倍。结果表明，增加进水流速可以显著提高反应器内的传

质系数，利用传质增强系数来表示各进水条件下的平均传质性能提高情况，各进水方式的传质增

强系数与进水流速呈现正相关(图 6(d))，进水流速为 0.062 m·s−1 时，切向进水 γ为 1.475，高于底部

进水 (1.428)及侧面进水 (1.317)。这说明在相同进水口分布条件下，与其他 2种进水方式相比，增

大进水流速更利于提高切向进水时体系的传质系数。尽管没有公式直接说明反应器的传质性能与

流体流动状态之间的关系，但有研究 [18] 表明，尤其当溶液的传质仅受对流控制时，反应器内流体

的流速可以间接反映传质系数的大小。切向进水使流体运动的轨迹发生了变化，进而改变了流体

在电极表面的速度和电极表面液层的厚度，最终影响反应器内流体的传质过程。传质增强系数

γ的计算方法见式 (7)。

γ =
Ilim,v

Ilim,v=0
=

km,v

km,v=0
(7)

式中：γ为传质增强系数；Ilim,v 为某一流速下的极限电流密度，mA；Ilim,v=0 为 v=0时的极限电流密

度，mA；km,v 为某一流速下的反应器内传质系数，m·s−1；km,v=0 为 v=0时的反应器内传质系数，m·s−1。

3    结论

1)利用 CFD对电催化反应器内电极结构及进水方式进行模拟优化，结果表明：网状-状网电极

的 y = 0处最大流速为 0.039 m·s−1，为平板-平板和平板-网状电极的 4.87倍和 5.20倍，网状-网状电

极的存在使电极表面能够获得均匀的速度分布，其多孔的结构改变了溶液的流动方向，增强了反

应器中的强制对流。

2)切向进水时，电极表面速度较其他 2种情况更加均匀，均匀的速度分布促进反应过程中溶

液分布的一致性，提高空间利用率。

3)静止条件下，切向进水的极限电流为侧面进水 (29.2 mA)和底部进水 (32.3 mA)的 1.34倍及

1.21倍；增大进水流速至 0.062 m·s−1，切向进水的极限电流为静止时的 1.49倍，增加进水流速可以

有效提高反应器的极限电流和传质性能，切向进水时反应器具有最佳的传质性能。

4) 传质拟合结果表明，CFD模拟与实验的吻合度较高，证明 CFD模拟结果可以较为真实地反

映流体在反应器内的流动情况。
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Abstract    In order to optimize the electrode configuration and influent mode inside the electro-catalytic ractor,
computational fluid dynamics (CFD) was used to simulate the velocity distribution and the simulation result was
validated  by  limiting  current  method.  The  results  showed  that  tangential  influent  mode  had  excellent  mass
transfer capability, its limiting current was 1.34 times and 1.21 times of that in lateral and bottom influent modes
under  static  conditions,  respectively.  When  the  inlet  velocity  increased  to  0.062  m·s−1,  the  limiting  current  of
tangential  influent  mode  was  1.49  times  of  the  static  state,  and  the  corresponding  mass  transfer  enhancement
factor (γ) was 1.475，being higher than that of bottom (1.428) and lateral (1.317) influent mode, which illustrated
that  the  limiting  current  and  mass  transfer  capability  can  be  enhanced  by  increasing  inlet  velocity  effectively.
The result demonstrated mesh electrode and tangential influent mode favored the uniform velocity distribution
on electrode surface and in the electro-catalytic reactor so as to promote the uniformity of solution distribution
and space utilization in electro-catalytic reaction. In addition, increasing inlet velocity could effectively enhance
the limiting current and mass transfer performance of electro-catalytic reactor. The above result would provide
certain reference for the design of electrochemical reactors.
Keywords     electro-catalytic  reactor;  computional  fluid  dynamics  (CFD);  electrode  configuration;  influent
mode
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