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环流型光纤生物膜制氢反应器的底物传输与降解特性
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摘要：以连续流产氢为目标，采用高透光性弥散光纤作为导光介质和光合细菌吸附成膜的载体，构造了环流型光纤

生物膜制氢反应器。在实验研究的基础上，根据传质原理和 Ｍｏｎｏｄ生化反应动力学建立了描述连续流反应器中底

物传输和降解的二维数学模型。以强化底物传输和提高底物降解效率为目标，对反应器的实际操作参数进行了优

化。研究结果表明，反应器的底物传输特性对反应器的底物降解效率有显著影响。反应器的底物降解效率随进口

底物质量浓度的增加呈现先增大后减小的趋势。反应器的底物降解效率随流速的增加呈现逐渐减小的趋势。当

反应器的进口底物质量浓度为 １０ｇ／Ｌ，流速为 １００ｍＬ／ｈ时，底物消耗速率最大，底物降解效率达到 ４３５％。合理

地控制反应器中的底物传输使得生物膜区域具有适合的底物质量浓度分布，是维持反应器较高底物降解效率的有

效途径。
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　　引言

寻找清洁的可再生替代能源是世界各国应对当

前经济发展严重依赖化石燃料所带来的资源与环境

双重危机的共同选择
［１－２］

。氢能燃烧热值高，环境

友好，可以利用多种途径生产，是一种理想的替代能

源
［３－４］

。传统的电解水和化学重整等制氢方法，仍

需消耗大量化石燃料，不利于规模化制氢
［５－６］

。生

物制氢技术仅需常温、常压的温和条件，操作条件简

单，能耗低，产氢原料丰富，成本低廉，同时伴随废弃

物资源化利用，是发展前景广阔的制氢技术
［７－９］

。

光合细菌制氢过程具有不存在氧的抑制作用，能利

用较宽频谱的太阳光且底物理论转化效率高，有机

物降解更彻底等优点，成为独具优势的生物制氢方

式之一
［１０－１１］

。实现连续流的光生物制氢是将该项

技术引向规模化生产的有效途径。细胞固定化技术

可以避免菌种流失和固液分离困难等问题，为连续

流产氢奠定了基础。采用生物膜的细胞固定化方

法，可以避免包埋方法中存在的传质阻力大，包埋材

料透光性和机械强度不足等缺点，更利于光生物制

氢反应器的长期稳定运行
［１２－１３］

。

利用导光介质作为光合细菌吸附成膜载体的方法

构造环流型光纤生物膜制氢反应器
［１４］
，可实现光合细

菌的细胞固定化并进行长期连续流产氢。在连续流的

条件下，反应器的性能与运行操作条件直接相关。尤

其在细胞固定化的反应器中，底物在反应器中的传输

特性直接影响反应器的底物降解性能。通过模型研究

对影响反应器性能的众多因素进行综合分析，并获得

指导反应器高效运行的操作条件，是光生物制氢反应

器研究的重要手段。以往关于光生物制氢过程模型的

研究多集中在生化反应动力学方面，且主要用序批次

实验的方法，考虑反应器在静态培养条件下的基质利

用和产氢动力学等特性
［１５－１６］

。而对于连续流生物膜

反应器底物传输模型方面的研究，往往将生物膜以外

的流场简化为推流模型，即用截面平均流速代替主流

区的二维速度分布。这样实际只能得到反应器中生物

膜外侧主流区截面上的平均浓度分布
［１７］
。为此，本文

在以往研究的基础上，根据质量传递原理和 Ｍｏｎｏｄ生
化反应动力学，通过建立环流型光纤生物膜制氢反应

器的底物传输与降解的二维数学模型，在实验研究的

基础上，利用数值模拟求取反应器在连续流操作条件

下获得较高底物降解效率的具体条件。

１　实验系统及方法

１１　反应器和实验装置
环流 型 光 纤 生 物 膜 制 氢 反 应 器 （Ａｎｎｕｌａｒ

ｏｐｔｉｃａｌｆｉｂｅｒｉｌｌｕｍｉｎａｔｉｎｇｂｉｏｆｉｌｍｒｅａｃｔｏｒ，ＡＯＦＢＲ）结
构和实验装置如图 １所示。将弥散光纤（１８ｍｍ）
轴向固定在密封筒体中作为光合细菌附着并形成生

物膜的载体，由于弥散光纤在可见光范围内具有很

高的透光率，从而保证了入射光在光纤表面的均匀

分布，满足连续运行时光合细菌生物膜区域中有充

足的光照。反应器筒体内径 ５０ｍｍ，轴向长度
３００ｍｍ，容积约５００ｍＬ。

实验装置由环流型光纤生物膜制氢反应器、光

源机、恒流泵、气液分离瓶、氢气收集瓶等构成。

图 １　环流型光纤生物膜制氢反应器实验装置

Ｆｉｇ．１　Ｓｃｈｅｍｅｏｆｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌａｐｐａｒａｔｕｓｗｉｔｈａｎｎｕｌａｒ

ｆｉｂｅｒｉｌｌｕｍｉｎａｔｉｎｇｂｉｏｆｉｌｍｒｅａｃｔｏｒ
１．光源机　２．环流型光纤生物膜制氢反应器　３．氢气收集瓶　

４．气液分离瓶　５．出液瓶　６．进液瓶　７．恒流泵
　

１２　光合细菌和培养基
实验用菌种为自行分离驯化得到的沼泽红假单

胞菌（Ｒｈｏｄｏｐｓｅｕｄｏｍｏｎａｓｐａｌｕｓｔｒｉｓ）。采用葡萄糖作
为培养基的碳源，其中除葡萄糖外的营养成分为：

Ｋ２ＨＰＯ４·３Ｈ２Ｏ １００６ｇ／Ｌ，ＫＨ２ＰＯ４ ０５４４ｇ／Ｌ，
ＺｎＳＯ４·７Ｈ２Ｏ ０００１ｇ／Ｌ， ＮａＣｌ０２ｇ／Ｌ，ＣａＣｌ２
００１ｇ／Ｌ，Ｃ５Ｈ８ＮＮａＯ４０５ｇ／Ｌ，Ｈ２ＮＣＯＮＨ２１６７７ｇ／Ｌ，
ＭｇＳＯ４·７Ｈ２Ｏ０２ｇ／Ｌ，ＦｅＳＯ４·７Ｈ２Ｏ００４１７ｇ／Ｌ，
（ＮＨ４）６Ｍｏ７Ｏ２４·４Ｈ２Ｏ０００１ｇ／Ｌ和酵母膏 １０ｇ／Ｌ。
１３　检测方法

底物质量浓度测量用 ３，５二硝基水杨酸试剂
法，检测仪器为７５６ＭＣ紫外可见光分光光度计（上
海，７５６ＭＣ）。培养基成分测量使用 ＢＰ１１４型电子
分析天平（德国 ＢＰ１１４）。反应器的底物降解性能
由底物消耗速率 ｒｓ（ｍｍｏｌ／（ｇ·ｈ））和底物降解效率
Ｘ（％）来衡量。

２　底物传输与降解数学模型

图２为环流型光纤生物膜制氢反应器的底物传
输与降解过程示意图。由图可见，底物在反应器主

流区以对流和扩散的方式流动，同时沿着轴向和径

向进行传递。在生物膜区域，底物进行扩散并被光

合细菌生化降解。外界输入的光能沿着光纤在反应

器的轴向进行传输，并影响着生物膜区域的生化降

解速率。因此，底物在环流型光纤生物膜制氢反应
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器的降解过程，是一个底物在反应器主流区与生物

膜区域耦合传质和生物膜区域光生化降解的过程。

为此，建立描述该过程的底物传输与降解数学模型，

并以此确定具体的运行操作参数。

图 ２　反应器中底物传输与降解过程示意图

Ｆｉｇ．２　Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｏｆｓｕｂｓｔｒａｔｅｔｒａｎｓｆｅｒａｎｄ

ｂｉｏｄｅｇｒａｄａｔｉｏｎｗｉｔｈｉｎＡＯＦＢＲ
　
对数学模型做以下假设：①反应器处于稳态，生

物膜沿光纤轴向和周向均匀分布。②生物膜结构致
密。底物在生物膜中沿光纤方向无流动，底物沿生

物膜厚度方向和反应器轴向扩散传质。③微生物在
光纤上的附着行为不改变描述其生长的动力学参

数，因此由悬浮培养得到的生化反应动力学参数也

适用于生物膜。④由于生物膜很薄，认为膜内光强
等同于光纤外侧光强。⑤反应器内无扰流和反混作
用。⑥反应器中流动处于充分发展段，流速 ｕ＝
ｕ（ｒ）。

由此，得到环流型光纤生物膜制氢反应器底物

传输和降解数学模型：

（１）反应器主流区
动量方程

ｕ
ｒ
ｄ
ｄ (ｒｒｄｕｄ )ｒ ＝ｄｐ

ｄｘ
（１）

边界条件

ｕ＝０　（ｒ＝ｒｉ＋Ｌｆ）

ｕ＝０　（ｒ＝ｒｏ{ ）
（２）

式中　ｒｉ———光纤外径　　ｒｏ———反应器内径
Ｌｆ———生物膜厚度

传质方程
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ｘ
＝ (Ｄ １

ｒ
Ｃ
ｒ
＋
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Ｃ
ｒ
＝０ （ｒ＝ｒｏ













 ）

（４）

式中　Ｄ———底物在主流区的扩散系数
Ｄｅ———底物在生物膜区的有效扩散系数

令 ｕ＝ｕ
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则方程式（３）无量纲化为
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（２）生物膜区
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式中　Ｙｘ／ｓ———光合细菌得率系数

μ———比生长速率　　ｍ———维持系数

令 ｒ＝ｒ
ｒｉ
　Ｃｂ＝

Ｃｂ
Ｃｉ
　α＝

Ｃｉ
Ｋｓ
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Ｋｓ

＝ｒｉ
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ＫｓＤｅＹ槡 ｘ／ｓ

　ψ＝ｒｉ
ｍＣｘ
ＫｓＤ槡 ｅ

式中　Ｋｓ———半饱和常数
方程（７）和（８）无量纲化
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ｒ
＋
２Ｃｂ
ｒ２
＋１
Ｌ２ｒｉ
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ｒｏ
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ｉ
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Ｌｆ
ｒ )
ｉ
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Ｃ
ｘ
＝０ （ｘ＝１















 ）

（１０）

按照多孔介质理论，底物在生物膜中的有效扩

散系数表示为

Ｄｅ＝εＤ （１１）

生物膜孔隙率 ε表示为［１８］
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ε＝１－
０４３ρ０９２ｘ

１１１９＋０２７ρ０９９ｘ

（１２）

式中　ρｘ———生物膜密度

μ ( [ (＝ｅｘｐ － １－
Ｃｓ )９９ ] )２ ２ μｏｐｔＣｓ

Ｋｓ＋Ｃｓ
（１３）

模型预测所用的参数实验数据如表１所示［１９］
。

表 １　模型预测所用的参数

Ｔａｂ．１　Ｐａｒａｍｅｔｅｒｓｕｓｅｄｉｎｍｏｄｅｌｐｒｅｄｉｃｔｉｏｎ

模型参数 实测值 模型参数 实测值

ρｘ／（ｋｇ·ｍ
－３） １５０１ Ｙｘ／ｓ ０３０３

Ｄ／（ｍ２·ｓ） ７９４×１０－１０ Ｋｓ ８３６７

μｏｐｔ／ｈ
－１ ０２０９ ｍ ０８２７

３　结果与分析

从反应器质量传递的角度来看，底物葡萄糖在

环流型光纤生物膜制氢反应器中被降解的过程是底

物在主流区的传输和在生物膜区域的传输与降解的

耦合。因此，反应器的传输特性直接影响反应器的

降解性能。反应器运行操作参数中的进口底物质量

浓度和流速，分别影响到与反应器传输特性相关的

传质驱动势和界面对流传质系数。因而作为本文研

究的重点，将实验结果与模型计算结果进行对照以

验证模型的正确性。模型验证的实验条件为：光照

强度６０００ｌｘ，温度３０℃，ｐＨ值７０。

图 ４　生物膜区底物质量浓度分布

Ｆｉｇ．４　ＳｕｂｓｔｒａｔｅｄｉｍｅｎｓｉｏｎｌｅｓｓｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｉｎｂｉｏｆｉｌｍｚｏｎｅｏｆＡＯＦＢＲ
（ａ）Ｃｉ＝１０ｇ／Ｌ，ｑ＝１００ｍＬ／ｈ　（ｂ）Ｃｉ＝１２ｇ／Ｌ，ｑ＝１００ｍＬ／ｈ

　

３１　进口底物质量浓度对反应器降解效率的影响
进口底物质量浓度对环流型光纤生物膜制氢反

应器降解效率的影响如图３所示。模型计算与实验
结果具有一致的趋势，两者之间的最大相对误差为

９６％。从图中可以看到，当进口底物质量浓度从
８ｇ／Ｌ增加到１０ｇ／Ｌ时，反应器的降解效率从 ３５％
增加到 ４３５％。而继续增加进口底物质量浓度从
１０ｇ／Ｌ到 １２ｇ／Ｌ时，反应器的底物降解效率从
４３５％减小到２９１％。说明，当反应器进口底物质
量浓度为１０ｇ／Ｌ时，光合细菌生物膜的活性最高，
对底物的降解代谢最旺盛。

图 ３　进口底物质量浓度对反应器底物降解效率的影响

Ｆｉｇ．３　Ｅｆｆｅｃｔｏｆｉｎｌｅｔｓｕｂｓｔｒａｔｅｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｏｎ

ｄｅｇｒａｄａｔｉｏｎｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ

进口底物质量浓度为１０ｇ／Ｌ和１２ｇ／Ｌ时，由模
型计算得到的反应器中生物膜区域的无因次底物质

量浓度分布如图 ４所示。从图中可以看到，在生物
膜区域底物质量浓度分别沿着反应器轴向和膜厚 ２
个方向降低，这与底物分别沿着膜厚（径向）和流动

（轴向）２个方向被降解的物理过程一致。在底物质
量浓度分别为１０ｇ／Ｌ和１２ｇ／Ｌ２种工况下，位于反
应器出口端的生物膜区域中的平均底物水平都较

低，说明反应器的结构较为合理，能够很好保证底物

被生物膜降解。比较图 ４ａ和图 ４ｂ还可以发现，当
反应器进口底物增加时，主流区与生物膜区域之间

的传质驱动势增加，这就强化了底物从主流区向生

物膜区域的传输，使得图４ｂ中生物膜区域内低底物
部分明显减少，提高了生物区域的底物水平。

图５给出了反应器在对应２种进口底物下主流
区内无因次底物质量浓度分布情况。比较发现，当

反应器进口底物质量浓度从 １０ｇ／Ｌ增加到 １２ｇ／Ｌ
时，主流区的平均底物质量浓度水平也随之明显升

高。对应上述２种工况的生物膜中底物分布情况来
看，当进口底物从 １０ｇ／Ｌ增加到 １２ｇ／Ｌ时，反应器
降解效率下降的原因是：由于进口底物的增加强化

了从主流区向生物膜区域的传质，并使得生物膜区

域的平均底物升高。但生物膜的底物降解速率受生

化反应动力学限制，强化传质导致了剩余底物的累

积，造成底物过高而产生了底物抑制。因此产生了
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主流区平均底物升高但反应器降解效率下降的现

象。可见，环流型光纤生物膜制氢反应器的底物降

解性能是反应器传输特性和生物膜区域生化反应特

性的综合体现。

图 ５　主流区域底物质量浓度分布

Ｆｉｇ．５　ＳｕｂｓｔｒａｔｅｄｉｍｅｎｓｉｏｎｌｅｓｓｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｉｎｂｕｌｋｆｌｏｗｚｏｎｅｏｆＡＯＦＢＲ
（ａ）Ｃｉ＝１０ｇ／Ｌ，ｑ＝１００ｍＬ／ｈ　（ｂ）Ｃｉ＝１２ｇ／Ｌ，ｑ＝１００ｍＬ／ｈ

　
３２　流速对反应器降解效率的影响

流速对环流型光纤生物膜制氢反应器底物降解

效率的影响如图 ６所示，模型计算与实验结果之间
的最大相对误差为 ８７％。如图所示，反应器的底
物降解效率的实验值和模型计算值都随着流速的增

加而逐渐减小。而从图 ７可见，反应器的底物消耗
速率却呈现先增加后减小的规律，且当流速 ｑ为
１００ｍＬ／ｈ时，底物消耗速率达到最大值。说明在流
速从４０ｍＬ／ｈ增加到１００ｍＬ／ｈ时，虽然反应器的底
物降解效率逐渐下降，但反应器的底物消耗速率却

仍在增加，因此这时反应器的降解性能仍在增强。

底物降解效率的下降是由反应器有机负荷增加量过

快引起的。

图 ６　流速对反应器底物降解效率的影响

Ｆｉｇ．６　Ｅｆｆｅｃｔｏｆｆｌｏｗｒａｔｅｏｎｓｕｂｓｔｒａｔｅｄｅｇｒａｄａｔｉｏｎｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ
　

图 ７　流速对反应器底物消耗速率的影响

Ｆｉｇ．７　Ｅｆｆｅｃｔｏｆｆｌｏｗｒａｔｅｏｎｓｕｂｓｔｒａｔｅｃｏｎｓｕｍｐｔｉｏｎｒａｔｅ
　

图８ａ显示了当流速为４０ｍＬ／ｈ时，生物膜中的

无因次底物模型计算情况。从图中可见，该工况下

底物在生物膜中得到了比较彻底的降解，底物在反

应器出口端降至低值。通过与图 ４ａ的比较可以发
现，当流速从 ４０ｍＬ／ｈ增加到 １００ｍＬ／ｈ时，生物膜
区域低质量浓度范围减少了。原因是流速增加时，

底物从主流区向生物膜区的对流传质作用得到强

化，有更多的底物进入生物膜，因此提高了生物膜区

域的底物。而这时底物在生物膜区的降解处在传质

控制区，因此较高底物质量浓度下生物膜降解活性

得到提高，底物消耗速率也随之增加，当传质速率与

底物消耗速率相等时，生物膜内的底物达到一个较

高的新的稳定状态。从图中还可以发现，虽然受反

应器进口有机底物负荷增加的影响，反应器的底物

降解效率仍是降低的趋势，但是底物消耗速率却得

到提高。因此通过强化传质手段可以提高反应器底

物的降解性能。

图８ｂ描述了反应器主流区的无因次底物分布。
从图中的等质量浓度线分布可以看出，当底物沿着

反应器轴向流动并在生物膜区域降解时，在垂直于

流动方向的主流区截面上，底物分布呈现中间高两

端低的情况。并且沿着流动方向截面峰值逐渐向生

物膜区域靠近。这是由于生物膜区域存在着底物降

解的源项，因此该区域附近的径向梯度较主流区更

大，从而引起底物截面峰值也呈现向该区域靠近的

分布。

４　结论

（１）底物在环流型光纤生物膜制氢反应器的
降解过程是主流区对流和扩散与生物膜区扩散和

降解的耦合过程。影响反应器传输性能的操作参

数；进口底物质量浓度和流速，由于分别影响驱动

势和对流传质系数，因而对反应器的降解效率影

响显著。
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图 ８　反应器区域底物质量浓度分布

Ｆｉｇ．８　ＳｕｂｓｔｒａｔｅｄｉｍｅｎｓｉｏｎｌｅｓｓｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｗｉｔｈｉｎＡＯＦＢＲ
（ａ）生物膜区域，Ｃｉ＝１０ｇ／Ｌ，ｑ＝４０ｍＬ／ｈ　（ｂ）主流区，Ｃｉ＝１０ｇ／Ｌ，ｑ＝４０ｍＬ／ｈ

　
（２）反应器底物降解效率随进口底物质量浓度

的增加呈现先增大后减小的趋势。反应器的底物降

解效率随流速的增加呈现逐渐减小的趋势。

　　

（３）在本文研究条件下，当反应器的进口底物为 １０
ｇ／Ｌ、流速为１００ｍＬ／ｈ时，反应器的底物消耗速率最
大，底物降解效率达到４３５％。
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