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摘要：【目的】为探究UASB颗粒污泥启动的单室微生物电解池(Single-chamber microbial electrolysis cell,
SMEC)对Ni(II)的去除途径和SMEC中微生物群落的动态特征。【方法】以乙酸钠为底物，采用单因子控

制方法分析SMEC对Ni(II)的去除途径和应用Illumina高通量测序技术解析SMEC启动过程中微生物群落的

组成和结构动态学特征。【结果】结果表明，SMEC对重金属的去除主要通过吸附和微生物作用。经培

养驯化功能菌群发生变化。成熟单室微生物燃料电池(Single-chamber microbial fuel cell，SMFC)阳极生物

膜菌群主要是Proteobacteria (变形菌门，91.42%)中的Geobacter sp. (地杆菌属，76.25%)；阴极生物膜菌

群主要是Bacteroidetes (拟杆菌门，47.99%)中的Niabella sp. (布鲁氏菌属，33.01%)和Proteobacteria
(45.74%)中的Ochrobactrum sp. (苍白杆菌属，10.80%)。成熟SMFC改装成的SMEC在12.5 mg-Ni(II)/L下，

阳极生物膜菌群由单一优势菌Geobacter sp. 转变为Geobacter sp. (41.56%)和Proteobacteria中的Azospirillum
sp. (固氮螺菌属，5.97%)；阴极生物膜菌群由Niabella sp.和Ochrobactrum sp. 转变为Firmicutes (厚壁菌

门，25.21%)中的Acetoanaerobium sp. (19.28%)、Proteobacteria (51.42%)中的Dokdonella sp. (16.48%)和
Azospirillum sp. (9.49%)。【结论】本研究表明，污泥微生物经SMFC和SMEC驯化过程及Ni(II)的淘汰和

选择，在电极上形成了稳定、高效产电与除镍菌群，优势菌群为Proteobacteria。
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生物电化学系统(Bioelectrochemical systems,

BES)基于产电微生物能够接受 /释放电子的特

性[1–3]，通过阳极室内产电菌氧化分解有机物产生

电子经电路传至阴极进污染物行还原或降解的过

程，其可用于处理重金属废水进行资源回收及产

电[4–6]。负氧化还原电位重金属离子(Ni2+、Zn2+等)[6–7]

需要外加能量驱动才能发生还原，即在电解池/微

生物电解池的作用下可实现重金属的还原，然而

单室微生物电解池(Single-chamber microbial

electrolysis cell, SMEC)结构应用于重金属的去除
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研究较少，SMEC具有更低的内阻，较电解池去

除重金属具有低能耗的优点[8]。

单室微生物燃料电池(Single-chamber microbial

fuel cell, SMFC)启动过程实际上是阳极和阴极富

集高效产电菌群及有机物降解菌群的过程，阳极

和阴极生物膜微生物群落的构成及含量组成了

SMFC效能的基础。SMFC经驯化成熟后可改装成

SMEC[9]，SMEC对重金属的去除能力是通过驯化

过程中逐步提高微生物对重金属的耐受能力以及

其电化学还原能力而获得的。深入分析SMFC和

SMEC电极生物膜产电及耐重金属微生物的组成、

结构等动态学特征具有重要的实践意义。

本研究以升流式厌氧污泥床(Up-flow anaerobic

sludge bed，UASB)颗粒污泥为种泥，乙酸钠为碳

源，将成熟SMFC改装成SMEC并经过长期驯化后

用于探究不同SMEC对12.5 mg-Ni/L的去除途径，

利用高通量测序技术对原始泥样、成熟SMFC

和SMEC的电极生物膜菌群结构和组成进行解

析，揭示了SMFC对产电菌群的选择作用以及SMEC

对耐镍菌的选择作用和菌群特征。

1    材料和方法

1.1    SMEC和电极材料

本研究采用的SMEC由有机玻璃制成圆柱腔

体正方体结构，有效容积28 mL，如图1所示。阳

极为碳刷，阴极为碳布[10]。SMFC在100 mmol/L磷

酸盐缓冲液(Phosphate buffered saline, PBS)、乙酸

钠1.28 g/L、初始pH 6.0、温度(35±1) °C和外加电

阻1000 Ω的条件下启动培养，SMEC通过成熟

SMFC改装获得，使用胶垫隔绝阴极碳布与空气

的接触维持缺氧状态，通过开关电源控制外加电

压为0.7 V并用万用表定期不定期进行校准。在外

加电阻10 Ω的条件下进行序批式试验，周期为

48 h。反应器菌种来自成熟UASB污泥颗粒，含镍

模拟废水使用NiCl2进行配制。

1.2    分析方法

SMEC反应器电路中外电阻两端的电压采用

自动数据采集系统(PISO-813，泓格，台湾)每隔

30 min采集1次数据，可溶Ni2+的测量采用电感耦

合等离子体原子发射光谱法(ICP-AES)。采用引物

341F (5′-CCTACGGGNGGCWGCAG-3′)和805R

(5′-GACTACHVGGGT ATCTAATCC-3′)扩增细菌

16S rDNA的V3-V4区域，序列检测通过Illumina

MiSeq平台测定(上海，生工生物工程股份有限公

司)。测得的序列通过拼接及筛选后，按其序列间

的距离对它们进行聚类，使用Uclust软件(Uclust

v1.1.579)以相似性97%进行操作分类单元(OTU)聚

类，操作分类单元被认为可能接近于属。物种分

类(门、纲、目、科、属)通过软件RDP classifier进

图 1.  SMFC和SMEC的结构示意图

Figure 1.   The schematic diagram of SMFC and SMEC.
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行，分类阈值默认为0.8。按文献[11]的方法分析

微生物群落的ACE、Chao1、Shannon、Simpson

多样性指数、种类组成和相对丰度。

2    结果和分析

2.1    SMEC启动与驯化

如图2-A所示，SMFC运行300 h后，电压可持

续稳定达到(0.570±0.005) V (外加电阻1000 Ω)，

经转变为SMEC后，在0.3 V外加电压下，负载10 Ω

的电压输出在(0.020±0.003) V，电流密度达到

(70.3±10.2) A/m3，与Qin等[6]结果相似。SMEC运

行48 h时，5 mg-Ni(II)/L和1000 mg-COD/L的去除

率分别可达到(62.1±3.7)%和(68.2±4.7)%，与双室

MEC去除率相当[6]，但去除速率高于双室(图2-B)。

外接电压依次递增至0.7 V，驯化3–4个周期，稳

定后开始试验。

2.2    SMEC去除Ni(II)的途径分析

本研究证实SMEC可以有效的去除含镍废水

中的Ni(II)，与Qin等结果相似[6]。为探究Ni(II)的

去除途径，本试验考察了未培养SMEC (uSMEC)，

灭活SMEC (mSMEC)即已驯化成功2个月的SMEC

经121 °C下20 min高温高压灭活，以及成熟SMEC

对Ni(II)的去除效果。在pH 6.0、12.5 mg-Ni(II)/L

条件下，培养48 h后对Ni(II)进行检测分析，结果

如图3所示。

由图3中可知，不同SMEC对Ni(II)的去除率

——SMEC>mSMEC>uSMEC。uSMEC、mSMEC

均对Ni(II)具有一定的去除，经过48 h培养去除率

分别稳定在(25.6±2.3)%和(45.4±3.4)%，低于成熟

S M E C的 ( 7 0 . 7 ± 3 . 3 ) %，但3组反应器的出水

Ni(II)浓度仍较高，分别为(9.34±0.29)、(6.97±0.43)

和(3.65±0.41) mg/L。比较反应器的结构差异，

uSMEC去除Ni(II)主要通过电极材料(阳极碳纤维

和阴极碳布)对Ni(II)的吸附；而mSMEC对Ni(II)的

去除是电极材料和吸附在其上的微生物质共同吸

附作用所致；SMEC对Ni(II)去除效果最好，是除

图 2.  SMEC启动与驯化过程中电压输出(A)及Ni(II)和COD的去除效果(B)
Figure 2.   The output voltage of SMEC during starting up and acclimation (A) and the removal efficiencies of Ni(II)
and COD in SMEC during the acclimation (B).

图 3.  不同SMEC对Ni(II)的48 h去除效果

Figure 3.   Ni2+ removal efficiencies at 48 h in different
SMEC including uncultured SMEC, autoclaved SMEC
and mature SMEC, respectively.
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共同吸附途径外微生物的存在促进了重金属

[Cu(II)、Ni(II)等]的还原去除[12]，进一步提高了

Ni(II)的去除率。假设在SMEC中Ni(II)的去除主要

有2种途径：材料吸附、微生物作用，那么可以得

出：在本实验中材料吸附(uSMEC)为25.6%，微生

物作用包括微生物吸附(mSMEC-uSMEC) 19.8%和

生物电化学还原(SMEC-mSMEC) 25.3%，即

45 .1%，实验结果与Abourached等 [ 1 3 ]研究的

SMFC去除Zn(II)和Cd(II)结果相似，但SMEC中重

金属离子的还原率高于SMFC。

2.2    阳极和阴极上生物膜群落结构响应

2.2.1    微生物种群丰度和多样性：利用Illumina

高通量测序技术对UASB泥样(OS)、成熟SMFC和

在12.5 mg-Ni(II)/L运行良好的SMEC的碳刷阳极

(分别记为A0、A1)和碳布阴极 (分别记为C0、

C1)上的生物膜进行微生物群落结构分析，优化序

列在7000–10000，平均长度在400 bp，具有代表

性。生物膜群落中序列以97%的相似度进行差异

性划分，如表1所示，OS的ACE、Chao1和Shannon

指数最大(5146、3368和6.12)菌群多样性最大，其

次为C1、C0、A1、A0。其中ACE和Chao1指数用

于评价微生物群落的丰富度，相比较大于OTUs

数，表明仍有未检测到，这说明微生物群落结构

的多样性丰富(表1)。Shannon和Simpson指数表征

微生物的多样性，其中阴极样品C1中微生物群落

多样性最好，阴极和阳极微生物的多样性存在很

大的差异(表1)。

2.2.2    生物群落差异性分析：为了深入分析微生

物群落的结构差异，对A0、C0、A1和C1进行OTU
韦恩图分析(图4)。阳极微生物群落的总OTUs数
(A0、C0、A1和C1)为1940个，但其中共有的仅有

56个OTUs (占总数的2.9%)，A0和A1共有OTUs
114个(占总数的5.9%)，共有微生物主要属于菌门

Proteobacteria的Geobacter sp. 属。而阴极微生物

群落共有OTUs数有113个(占总数5.8%)，共有微

生物主要属于菌门Proteobacteria。

表1.  测序数据指数汇总

Table 1.  Similarity-based OTUs and species richness and diversity estimates of microbial communities from SMFC
and SMEC

Samples Sequence number OTUs ACE Chao1 Shannon Simpson Coverage/%

OS 9406    1727 5146 3368 6.12 0.008 90.06

A0  11070   586 2417 1603 2.52 0.398 96.78

A1  11115   511 1991 1262 3.72 0.070 97.41

C0 9226   568 1817 1226 3.95 0.086 96.73

C1 7465   932 3766 2412 5.08 0.019 92.53

图 4.  基于细菌操作单元(OTUs)的SMFC和SMEC电极

微生物群落维恩图

Figure 4.   Venn diagram of microbial communities
from electrodes in the SMFC and SMEC based on
OTUs.
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如图5所示，按照97%的同源性对样品建立进

化树，可知A0和A1具有同源性，C0和C1具有同

源性，与试验结果相似。A0、C0、A1、C1与

OS的菌群结构具有相当的差异，阴极菌群多样性

高，阳极菌群功能菌结构单一。

2.2.3    微生物群落结构：为了分析微生物群落结

构变化，对原始UASB泥样(OS)、成熟SMFC及在

12.5 mg-Ni(II)/L下运行良好的SMEC阳极和阴极微

生物菌群按门、属水平进行分类(图6)。由图6-

A可知，SMEC阳极和阴极生物膜上细菌在门分类

水平主要属于Proteobacteria (变形菌门)、Firmicutes

(厚壁菌门)和Bacteroidetes (拟杆菌门)。Proteobacteria

在上述所有样品中所占比例均最大，从原始泥样

OS的39.58%升至A0的91.42%，但在SMEC去除

Ni(II)过程中，降至79.38% (A1)；反而阴极生物膜

从45.74% (C0)增加至51.42% (C1)。Firmicutes在

阳极和阴极生物膜上含量逐渐增加，分别从SMFC

的2.48% (A0)和2.22% (C0)增加到13.45% (A1)和

图 5.  细菌系统发育树

Figure 5.   Bacterial phylogenetic tree. OS, original sludge; A0, anodic biofilm of the matured SMFC; A0, anodic
biofilm of matured SMEC; C0, cathodic biofilm of the matured SMFC; A0, cathodic biofilm of matured SMEC.

图 6.  SMEC与SMFC阳极和阴极生物膜上及原始泥样细菌在门(A)和属(B)分类水平上的分布

Figure 6.   Relative abundances of phylum (A) and genus (B) level phylogenetic groups based on sequencing of 16S
rDNA-gene. Amplicons showing structures of bacterial communities in the original sludge(OS), anode (A0) and
cathode (C0) biofilms of SMFC without Ni(II), anode (A1) and cathode (C1) biofilms of SMEC with 12.5 mg-
Ni(II)/L.
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25.21% (C1)，而Bacteroidetes在阳极和阴极生物

膜上含量逐渐降低，分别从SMFC的4.82% (A0)和

47.99% (C0)降低到1.33% (A1)和12.98% (C1)；结

果表明Proteobacteria、Firmicutes和Bacteroidetes为

主要的产电菌门及耐重金属性菌门。

为了解析成熟SMFC与SMEC菌群结构及功能

作用，对属水平的菌群进行分析，由图6-B可知，

成熟SMFC中优势菌属为Geobacter sp. (地杆菌

属，76.66%；属于Proteobacteria，A0)，而在

SMEC去除12.5 mg-Ni(II)/L的阳极生物膜上优势菌

属为Geobacter sp. (41.56%，A1)和Azospirillum sp.
(固氮螺菌属，5.97%；属于Proteobacteria，A1)。
SMFC和SMEC阴极上菌群多样性较阳极更复杂，

含量大于3%的阴极共有11个高于阳极的7个，其

中Niabella sp. 菌属在SMFC阳极生物膜上含量较

低(布鲁氏菌属，0.07%；属于拟杆菌门，A0)，而

在C0中含量高达33.01% (C0)；经Ni(II)的驯化

后，SMEC阴极微生物膜上含量降低至1.67%
(C1)。Azospirillum sp. (固氮螺菌属，属于变形菌

门)在阳极和阴极生物膜上含量逐渐降增加，分别

从SMFC的0.97% (A0)和1.63% (C0)增加到5.97%
(A1)和9.49% (C1)；Acetoanaerobium sp. (属于厚

壁菌门)和Dokdonella sp. (属于变形菌门)在阳极微

生物膜上含量低于1%，而在阴极微生物膜上分别

从0  ( A 0含量为0 . 1 4 % )和2 . 1 5 %  ( C 0 )增加至

1 9 . 2 8 % 和 1 6 . 4 8 %  ( C 1 ) ； S M E C 加镍后于

Ochrobactrum sp. 在阴极生物膜上含量直接从

10.80%降至0.18%。结果表明阳极产电及耐镍菌

主要为Geobacter sp.和Azospirillum sp.，SMFC阴

极上产电菌主要为Niabella sp. 和Ochrobactrum
sp.，SMEC阴极主要耐镍菌为Azospirillum sp.、
Acetoanaerobium sp. 和Dokdonella sp.。

总之，SMFC和SMEC生物膜在启动驯化及

Ni(II)去除过程中对污泥中的微生物进行淘汰和选

择，最终形成了高效产电、有机物厌氧发酵与耐

镍菌。

2.2.4    阳极和阴极生物膜上菌群互作关系：以乙

酸钠为底物去除Ni(II)的SMEC中阳极和阴极微生

物群落中，其中产电菌以Proteobacteria、Firmicutes
和Bacteroidetes为主，丰富的菌群结构和均匀分布

有利于SMEC去除污染物及增强抵抗外界的不良

环境(重金属)。阳极微生物群落优势菌属为Geobacter
sp. (C0和C1含量50%以上)，Geobacter sp. 包括

Geobacter metallireducens (金属还原地杆菌)[14]和

Geobacter sulfurreducens (硫还原泥土杆菌)[14]，存

在纳米导线或导电相关的细胞色素参与电子生产

和传输过程促进了重金属Ni(II)的还原及产电[3,15–18]，

但在阴极含量低于2%，且阴极微生物的多样性高

于阳极微生物的多样性。随着Ni(II)的添加，微生

物的含量在阴极及阳极上发生了相互的转化，如

Niabella sp. 和Brucella sp. 含量降低至1%以下，而

Acetoanaerobium sp. 和Dokdonella sp. 含量增加，

说明Ni(II)对SMFC的电极菌群进行了淘汰和选

择，使其耐受和还原镍的能力及降解有机物的能

力大幅度提高。

3    结论

通过对比SMFC、mSMFC和uSMEC对Ni(II)
的去除，确定SMEC对Ni(II)的去除途径主要是材

料吸附(25.6%)、微生物吸附(19.8%)和微生物电化

学还原(25.3%)。成熟SMFC和SMEC的阳极和阴

极生物膜上优势产电菌菌门为Proteobacteria、
Firmicutes和Bacteroidetes。Ni(II)对阳极和阴极生

物膜上的菌群进行了淘汰和选择，SMFC阳极生

物膜以Geobacter sp. (76.25%)为主，加入Ni(II)后
优势菌属变为Geobacter sp. (41.56%)和Azospirillum
sp. (5.97%)，阴极生物膜上的微生物多样性高于

阳极，在SMFC优势菌属为Niabella sp. (33.01%)和
Ochrobactrum sp. (10.8%)，而在SMEC中二者含量

较低，优势菌属变为Acetoanaerobium sp. (19.28%)、
Dokdonel la  sp .  (16.48%)和Azospir i l lum  sp .
(9.49%)。
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Removal of Ni (II) and microbial dynamics in single-chamber
microbial electrolysis cell

Xin Zhao1, Yining Wu1, 2 *, Ling Wang1, Weiming Li1, 2, Min Jin1, Shuai Li1

1 School of Municipal and Environmental Engineering, Harbin Institute of Technology, Harbin 150090, Heilongjiang Province,
China
2 State Key Laboratory of Urban Water Resource and Environment, Harbin Institute of Technology, Harbin 150090, Heilongjiang
Province, China

Abstract: [Objective] Single-chamber microbial electrolysis cell (SMEC), inoculated by granular sludge from upflow
anaerobic sludge bed, can remove Ni(II). Therefore, it is of great significance to explore the role microbial community
to remove Ni(II) in SMEC. [Methods] With sodium acetate as substrate, single-factor control method and Illumina
high-throughput sequencing were applied to analyze Ni(II) removal, as well as microbial community structure and
dynamic characteristics in SMEC. [Results] Adsorption and microbial functions were the major mechanisms for
removing Ni(II). In mature single-chamber microbial fuel cell (SMFC), Geobacter sp. of Proteobacteria (91.42%) was
dominant on the anode with an abundance of 76.25% whereas Niabella sp. of Bacteroidetes (47.99%) was dominant
on the cathode with an abundance of 33.01%, followed by Ochrobactrum sp. of Poribacteria (45.74%) accounting for
10.08%. In SMEC modified from mature SMFC with 12.5 mg-Ni(II)/L, the dominant bacteria turned from single
Geobacter sp. to Geobacter sp. (41.56%) and Azospirillum sp. (5.97%) on the anode; the dominant bacteria on the
cathode turned from Niabella sp. and Ochrobactrum sp. to Acetoanaerobium sp. (19.28%), Dokdonella sp. (16.48%)
and Azospirillum sp. (9.49%). [Conclusion] Microbial populations in raw sludge were selectively acclimated in the
Ni(II) removal process of SMEC, and effective microbial communities of electrogenesis and nickel removal were built
on the electrode to promote the removal of Ni(II) in SMEC.

Keywords: single-chamber microbial electrolysis cell (SMEC), nickel removal, Illumina high-throughput sequencing,
microbial community structure, environment selective, Proteobacteria
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