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铅污染土壤的电动修复实验研究
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摘要:为了提高电动修复Pb污染土壤的效率,通过配制Pb污染土壤,搭建电动修复实验装置,研究电压梯

度、修复时间、电解液种类和不同通电方式对电动修复Pb污染土壤中Pb去除率的影响。结果表明:电动修

复时间96h,电压梯度从0.5V·cm-1增加至1.0V·cm-1时,总Pb去除率增加11.26%,电压梯度从

1.0V·cm-1增加至1.5V·cm-1时,总去除率仅增加2.77%;与电动修复72h相比,运行96h的修复率增

加4.31%,总能耗增加20.33%,运行120h的修复率增加6.4%,总能耗却增加了40.22%;与柠檬酸为电解

液对比,乙酸组修复率增加12.42%,总耗能增加了42.22%;而盐酸组修复率增加17.66%,总耗能却增加了

70.46%;间歇通电和交换电极的通电方式与常规的修复方式相比,总 Pb去除率分别上升了8.65%和

31.05%,能耗分别降低了58.03%和44.9%。间歇通电、交换电极方向能提高电动修复Pb污染土壤的Pb的

去除率,同时降低能耗。
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Abstract:InordertoimprovetheefficiencyofelectrokineticremediationofPbcontaminatedsoil,we

studiedtheeffectsofElectricfieldintensity,repairtime,typeofelectrolyteanddifferentelectrified

modeontheremovalofPbinpollutedsoil.TheresultsshowedthatthetotalPbremovalratein-

creasedby11.26%whentheelectricfieldintensitywasincreasedfrom0.5V·cm-1to1.0V·cm-1

after96hoursofelectricrepair.Whentheelectricfieldstrengthincreasedfrom1.0V·cm-1to

1.5V·cm-1,thetotalremovalratejustincreasedby2.77%.Comparedwiththe72hoursofelectric

repair,therecoveryrateof96hoursoperationincreasedby4.31%,andthetotalenergyconsumption
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increasedby20.33%;whiletherepairrateafter120hoursoperationincreasedby6.4%,thetotalen-

ergyconsumptionincreasedby40.22%.Comparedwithcitricacidelectrolyte,theaceticacidgroup’s

repairrateincreased12.42%,andthetotalenergyconsumptionincreasedby42.22%.Therateofre-

pairinthehydrochloricacidgroupincreasedby17.66%,whilethetotalenergyconsumptionincreased

by70.46%.Intermittentenergizationandexchangeelectrodeenergizationcomparedwithconventional

repairmethods,thetotalPbremovalrateincreasedby8.65%and31.05%,energyconsumptionde-

creasedby58.03%and44.9%,respectively.TheIntermittentenergizationandexchangeelectrode

energizationofthecathodecanimprovetheremovalrateofPbinpollutedsoilandreducetheenergy
consumption.

Keywords:Pbcontaminatedsoil;electrokineticremediation;removalrate;energyconsumption

随着工农业的发展,铅污染土壤面积不断增大[1]。铅污染不仅给环境、经济造成损失,对人体健康

也带来威胁,铅在人体内富集,易引起各种生理异常及疾病。

铅污染土壤修复技术可分为物理法、化学法、生物法3类[2]。这些方法有些可能对土壤本身产生影

响,有些耗费大量的人力物力[3-5]。电动修复是一种原位土壤修复技术,具有操作简单、环境影响小等优

势,具有广泛的应用前景[6]。到目前为止,已有美国、加拿大、德国等近10个国家和地区在该领域相继

开展了工作,并在室内和现场研究方面取得了一些成果[7]。Wang等[8]在实验中控制阴极pH来治理污

染土壤,发现当控制阴极室pH为2时,Pb的浓度达到美国环境保护局的排污要求。国内近年来也开

展了这方面的研究。王业耀等[9]在实验室条件下就阴极电解产生的OH-对电动修复污染土壤效率的

影响作了系列研究。实验室一些模拟实验研究表明,电动和以活性炭、铁屑为介质的PRB联合修复对

受污染的土壤和地下水中的重金属去除率达到了75%左右[10]。电动修复同时还存在诸多问题:①场地

修复均匀性差。电动修复结束后,各部分土壤中重金属浓度并非同时均匀下降,部分重金属浓度明显降

低,另有部分重金属浓度不变或增加,靠近阴极部分污染物由于沉淀作用甚至超标,严重威胁人体健康。

②需克服阳极酸性对电极的严重腐蚀。③需增强重金属在土壤中的迁移能力,克服目标重金属离子迁

移能力低而非目标重金迁移能力高的情况。④目前大多研究还处于实验室阶段,实验室研究设置条件

与实际场地电动修复还有较大差距。

本实验应用电动技术对铅污染土壤进行实验室修复,采用自制的实验装置,优化电动修复铅污染土

壤的工作条件,探讨间歇通电、交换电极方向的电动修复效果。

1 材料与方法

图1 电动修复装置示意图

1.1 实验装置

自制实验装置如图1所示,包括土壤室、电极

室和直流电源3部分。土壤室为内径10cm,长16

cm的圆柱型有机玻璃,两侧电极室的内部尺寸长

×宽×高为10cm×10cm×15cm,阴、阳电极室

中放置电极,利用蠕动泵来实现电解液的循环,电

极室与土壤室两侧连接处有多孔有机玻璃板和

滤纸。
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1.2 实验仪器与材料

1)实验仪器:MS605D直流电源(迈胜),PHS-3C型pH计(艾普计量仪器有限公司),火焰原子吸收

分光光度计(安捷伦240FSAA)。

2)实验土样:土样取自某空地,风干磨细过100目筛(筛孔尺寸为0.150mm)。实验模拟配制铅污

染土壤,测得土壤pH为7.61,Pb含量为1580mg·kg-1。

实验前,称取1kg配制的铅污染土壤成层放入土壤室,压实。向阴阳电极室中加入电解液,用导线

将电动反应单元与电源相连接,施加恒定电压。据阳极不同距离(2,5,8,11,14cm)设取样孔,编号为

1,2,3,4,5,每隔6h记录电流,每隔12h测定pH。通电结束后,将土壤室土壤风干、混合,均分16份,

测定土壤总铅含量。

                           
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
                           

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 表1 电动修复条件优化实验方案

编号
电压梯度/

(V·cm-1)

修复时

间/h
电解液

T1 0.5 96

T2 1.0 96

T3 1.5 96

T4 2.0 96
0.1mol·L-1盐酸

F1 1.0 48

F2 1.0 72

F3 1.0 96

F4 1.0 120

M1 1.0 96 0.1mol·L-1柠檬酸

M2 1.0 96 0.1mol·L-1乙酸

1.3 实验方法

设置阳极为不锈钢电极,阴极为石墨电极,分别改变电压梯度、修复时间及电解液来探讨电动修复

最佳优化条件,具体实验方案见表1。

在上述最佳优化条件下,设置两组非常规的通

电方式强化电动修复效果,即间歇通电法(表示为

K2),对实验先行通电24h,断电12h,以此为周期,

共通电72h;交换电极方向法(表示为K3),对实验

定期交换电极,交换频率为48h。在实验过程中,

与常规通电修复(表示为K1)做比较。

2 结果与讨论

2.1 不同电压梯度对修复效果的影响

从图2可以看出,在电动修复过程中,T1~T4
组的电流变化趋势一致,短时间内电流迅速增大,达

到最大值后逐渐减小至稳定;随着电压的增大,电迁移增强,重金属Pb向阴极迁移量越大,电流越大。

这是由于阳极电解产生的H+将土壤中的重金属离子置换为游离态。电压越大,游离态离子浓度越高,

电流变化也就越快。T1~T4组的电流后期减小的原因是由于土壤中正离子及阳极产生的H+率先与阴

极产生的OH-中和,不仅减少了土壤溶液中可移动游离态离子,同时阻塞了土壤空隙[11]。

T1~T4组的总Pb去除率及能耗如图3所示。Pb去除率随外加电压梯度的增加而增加。因为电

压梯度的强弱直接影响电解液水解反应的强度。一般来说,电流越大电动化学反应越强烈[12]。但电压

越大,电流就越大,能耗也越多[13]。电压梯度从0.5V·cm-1增加至1.0V·cm-1时,总Pb去除率增

加11.26%;电压梯度从1.0V·cm-1增加至1.5V·cm-1时,总去除率仅增加2.77%。综合比较,电

压梯度为1.0V·cm-1时较为合适。
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图2 电动修复条件优化实验中电流的变化

  

图3 电动修复条件优化实验结束后总Pb去除率及能耗

                           
 
 
 
 
 
 
                           

 
 
 
 
 
 
 
 表3 不同修复时间对修复效果的影响

编号 F1 F2 F3 F4
时间/h 48 72 96 120

总Pb去除率/% 24.25 31.12 35.43 37.52
能耗/(kW·h) 44.36 64.89 81.5 108.54

2.2 不同修复时间对修复效果的影响

从表3可知,土壤总Pb去除率随着反应进行逐

渐升高;直到反应进行96h后,总Pb去除率升高幅

度明显降低并基本达到稳定。与F2相比,F3修复率

增加4.31%,总能耗增加了20.33%,而F4修复率增

加6.4%,总能耗却增加了40.22%。综合考虑,最佳

的反应时间为96h。

图4 不同电解液电动修复过程中电流的变化情况

2.3 不同电解液对修复效果的影响

图4可以看出运行过程中电流大小I(盐酸)

>I(乙酸)>I(柠檬酸)。图5可看出。电解液酸

性越强,去除率越高。当整个土壤反应室保持在

酸性环境下,有利于解析土壤颗粒表面的重金

属[14]。同时还可以促进重金属向阴极迁移,确保

电渗方向由阳极流向阴极[15],提高重金属去除率。

另有研究表明,有机酸和EDTA均可明显影响Pb
在土壤中的存在形态[16]。与柠檬酸为电解液对

比,乙酸组修复率增加12.42%,总耗能增加了

图5 不同电解液电动修复结束后总Pb去除率及能耗

42.22%。而盐酸组修复率增加17.66%,总耗能

却增加了70.46%。

2.4 不同通电方式对修复效果的影响

从图6(a)可知,在几个时间点断电再通电后,

电流值猛然增大,土样中的电流有一个短促的高

峰,几乎达到断电前的最大电流,但很快又回落到

断电前的电流值。这可能是因为断电期间,沉淀

状态的重金属再次溶解,使得通电后游离态离子

增多,电流增大;而后,溶解饱和,沉淀生成,电流

·96·



常州大学学报(自然科学版) 2018年

减小。从图6(b)中可以看出K2 通电方式下,pH的变化显著。这主要由于在电动力作用下,两极附近

发生电解且水溶液中H+和 OH- 同时向两极移动,造成阴阳两极pH 一升一降;断电后,电解反应停

止,碱性土壤与端酸性土壤中和,阴阳两极pH反向变化。

图6 间歇通电修复过程中电流、pH变化

如图7(a)所示,将电极方向于第48h时进行交换,使得电流值在6h内迅速增大,随后逐渐减小至

稳定。结果表明,在电场发生变化后,受到激发作用的沉淀或者静置状态的重金属离子大量迁移,从而

电流值增大的同时重金属去除率升高,可有效改善电动修复效果。从图7(b)可以看出,修复活动终止

后,K3与K1组实验相比,K3通电方式下的土壤pH变化幅度更为平缓,且基本维持在中性范围内。交换

电极方向后,原阳极周围的OH-被后为阳极产出的H+中和,使原产OH-的阴极变成产H+的阳极,以

此防止pH大幅度变化,避免造成聚焦现象。此外,将污染土壤置于中性条件下,有利于削减Pb离子的

沉淀量,Pb浓度降低,最终实现更高的修复效果,对比常规修复的K1组成果突出。

图7 交换电极修复过程中电流、pH变化

                     
 
 
 
 
 
 
                     

 
 
 
 
 
 
 
 表4 不同通电方式对修复效果的影响

编号 K1 K2 K3
通电时间/h 96 72 96

总Pb去除率/% 36.15 44.8 67.2
总能耗/(kW·h) 82.2 34.5 45.29

  通过表4可看出,K2与K1相比,K2提高了重金属去除率,使其由36.15%增加到44.8%,电能消耗

由82.2kW·h降低到34.5kW·h。在其他条件相同的情

况下,K2组的修复效果比 K1组显著。与席永慧[17]、仲洋

洋[18]等的通电方式相比,间歇通电方式下的去除效果表现出

了显著优势。

通过表4也可看出,K3与K1相比,K3提高了重金属去除
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率,使其由36.15%增加到67.2%,电能消耗由82.2kW·h降低到45.29kW·h。在其他条件相同的

情况下,K3组的修复效果与K1组相比更为显著。将K2,K3与K1比较,总Pb去除率分别上升了8.65%
和31.05%,能耗分别降低了58.03%和44.9%。相比于K2,K3虽能耗略高,但修复效果明显,不仅将

pH控制在合理范围内,而且也使得阴极区域重金属沉淀的现象大幅降低。

3 结 论

1)电动修复技术是铅污染土壤修复的有效方法。综合经济及修复效果考虑,确定最佳的电压梯度、

修复时间和电解液分别为1.0V·cm-1,96h,乙酸。

2)间歇通电方式,可有效缩短通电时间、减少电能消耗;电动修复48h后交换电极可有效防止聚焦

现象的发生。间歇通电、交换电极方向能提高电动修复Pb污染土壤的Pb的去除率,同时降低能耗。
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