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活性碳纤维-聚合铁酞菁/过氧化氢催化体系
对高氯盐废水中磺胺氯哒嗪的降解

宋 磊,李 楠,竺哲欣,吕汪洋
(浙江理工大学纺织纤维材料与加工技术国家地方联合工程实验室,杭州310018)

  摘 要:为降解高氯盐废水中抗生素类有机污染物,以活性碳纤维(ACF)为载体,经一步煅烧法将聚合铁酞菁

(FePPc)负载到ACF上制备催化剂(记作ACF-FePPc),并通过 ACF-FePPc活化 H2O2,构建 ACF-FePPc/H2O2 催

化体系。利用扫描电子显微镜、X射线衍射和X射线光电子能谱等分析 ACF-FePPc的微观形貌、晶体结构和表面

元素分布。模拟高氯盐下ACF-FePPc活化 H2O2 降解磺胺氯哒嗪(SCP)的实验,并通过电子顺磁共振技术及自由

基捕获实验分析ACF-FePPc催化机理。结果表明:FePPc均匀分散到ACF表面,避免了FePPc在催化过程中的团

聚现象;相比于FePPc,ACF-FePPc催化剂可获得更好的热稳定性以及更大的比表面积;ACF-FePPc可在180min
内对高氯盐下SCP的降解率达到98%以上,且pH适用范围较宽、循环利用性好;ACF-FePPc活化 H2O2 生成的

·OH是降解SCP的主要活性种,同时·OH和Cl-互相作用产生的HOCl·-和Cl·对SCP也具有破坏作用。该催化剂

制备工艺简单且具备高效催化性能,为后续处理高氯盐废水中抗生素类有机污染物提供了一种新思路。
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  Abstract:Todegradeantibioticorganicpollutantsinhighchloridesaltwastewater,acatalyst
(denotedasACF-FePPc)waspreparedbyloadingpolymerizedironphthalocyanine(FePPc)ontoACF
takingactivatedcarbonfiber(ACF)ascarrierbyone-stepcalcination,andtheACF-FePPc/H2O2catalytic
systemwasconstructedbyactivatingH2O2 withACF-FePPc.Themorphology,crystalstructureand
surfaceelementsofACF-FePPcwerecharacterizedbyscanningelectronmicroscopy,X-raydiffractionand
X-rayphotoelectronspectroscopy,etc.Thedegradationofsulfachloropyridazine(SCP)byACF-FePPc
activatingH2O2underhighchloridesaltwassimulated,andthecatalyticmechanismofACF-FePPcwas
analyzedbyelectronparamagneticresonanceandfreeradicalcaptureexperiment.ResultsshowthatFePPc



isuniformlydispersedonthesurfaceofACF,avoidingagglomerationofFePPcinthecatalyticprocess.
ComparedtoFePPc,ACF-FePPccatalystexhibitsbetterthermalstabilityandlargerspecificsurfacearea.
ThedegradationrateofSCPunderhighchlorinesaltsbyACF-FePPcreachesmorethan98% within180
minwithawidepHrangeandgoodrecyclability.The·OHgeneratedbyACF-FePPactivatingH2O2isthe
leadingactivespeciesforSCPdegradation,whiletheHOCl·-andCl·generatedbytheinteractionof·OH
andCl- alsohavedestructiveeffectson SCP.Thesimplepreparationprocessandhighcatalytic
performanceofthecatalystprovideanewideaforthesubsequenttreatmentofantibioticorganicpollutants
inhighchloridesaltwastewater.

Keywords:polymericironphthalocyanine;activatedcarbonfiber;catalyticmechanism;freeradicals;

highchlorinesaltwastewater;sulfachloropyridazine

0 引 言

  高盐有机废水是指混合液中含盐质量分数至少

为1%(以NaCl含量计)的废水,通常因含盐量高、
成分复杂等因素,会对水体环境造成极大危害[1-2]。
生物法是常用的有机废水处理工艺,然而抗生素的

抗菌特性以及高含盐量不利于微生物的生长,限制

了生物法在抗生素类高盐有机废水中的应用[3-6]。
为了克服生物法在处理抗生素类高盐有机废水中的

局限性,通过对高盐有机废水中的抗生素进行预处

理,降低生物毒性,以便后续生物降解成为国内外学

者研究热点。
高级氧化工艺(Advancedoxidationprocesses,

AOPs)具有反应速度快、适用范围广、无二次污染

等特征,被广泛用于处理有机废水。AOPs通过在

光、声、电、催化剂等反应条件下产生大量具有强氧

化性的活性种,可以快速破坏有机污染物的结构,以
达到降解有机污染物的目的[7-9]。然而,该工艺在处

理高盐废水时存在一定弊端。Yuan等[10]在对偶氮

染料进行脱色实验时发现,高浓度氯离子对染料的

降解存在抑制效果,无机盐会捕获催化体系中产生

的自由基,导致 AOPs的效率大幅度降低。王露

等[11]通过聚合物粘结、相转化和焙烧制备催化剂,
在高浓度NaCl、Na2SO4 及其混合液下可以有效降

解苯酚,催化剂的催化性能不受无机盐的抑制。由

此可见,AOPs处理高盐有机废水的关键在于建立

适用于高盐环境下的催化体系。
金属酞菁(MPc)作为理想的仿生催化剂表现出

良好的结构稳定性和氧化还原能力,在催化领域备

受青睐[12]。Anandhababu等[13]以稳定的 MPc环

作 为 骨 架,制 备 了 平 面 结 构 的 聚 合 金 属 酞 菁

(MPPc),扩大了π电子的共轭体系,增加了金属活

性中心,获得了更好的氧化还原性和化学稳定性。

然而,将 MPPc直接作为催化剂处理有机废水时,
难以完全发挥催化性能,且不利于回收利用。Chu
等[14]采用球磨法将g-C3N4 和 MPPc以π-π叠加方

式相结合,制备了g-C3N4/MPPc催化剂,提高了对

卡马西平光催化降解性能和CO2 还原效率;次素琴

等[15]将单体钴酞菁聚合在多孔炭修饰的玻碳电极

(PC/GC)表面,制备了多孔炭载聚钴酞菁的修饰电

极(Co-TAPc/PC/GC),对酚类物质表现更高的电

催化性能、重复性和稳定性。活性碳纤维(ACF)作
为一种为多孔碳材料,具有稳定性高、比表面积大、
吸附能力强等特点[16-18],被广泛应用于催化反应和

水体污染处理。若以ACF为载体,将MPPc负载到

ACF上制备催化剂,不仅可以提高催化剂的吸附性

能,还可以使 MPPc暴露更多的活性位点,增强催

化性能,并且有利于催化剂的回收和循环利用。
为制备低成本、高活性的催化剂处理高氯盐废

水中抗生素类有机污染物,本文以ACF为载体,通
过一步煅烧法将聚合铁酞菁(FePPc)负载到 ACF
表面,制备活性碳纤维-聚合铁酞菁(ACF-FePPc)复
合催化剂。对ACF-FePPc的微观形貌、晶体结构、
表面 元 素 等 进 行 测 试 表 征,同 时 以 磺 胺 氯 哒 嗪

(SCP)为目标污染物,构建ACF-FePPc/H2O2 催化

体系,模拟在高氯盐下ACF-FePPc活化H2O2 降解

SCP的实验,利用电子顺磁共振技术及自由基捕获

实验分析其催化机理。本文期望通过 ACF-FePPc
高效降解高氯盐下的SCP,为探索催化剂处理高盐

有机废水提供了思路和理论参考。

1 实验部分

1.1 实验材料

  尿 素 (99.0%)、钼 酸 铵 (99.0%)、氯 化 铵

(99.5%)和氢氧化钠(97%),均为分析纯,购自杭州

高晶细化工有限公司;柠檬酸铁、氯化钠(99.5%)、
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四氢呋喃(99.5%)、均苯四甲酸二酐(96.0%)、磺胺

氯哒嗪(99.0%)、对苯醌(97%)、L-组氨酸(98%)和
叔丁醇(99.0%),均为分析纯,购自阿拉丁试剂有限

公司;双氧水(H2O2,30%),分析纯,购自上海凌峰

化学试剂有限公司;活性碳纤维((250±20)g/m2)
购自江苏苏通碳纤维有限公司。

1.2 ACF-FePPc催化剂的制备

  先取一定量的ACF放在100℃的去离子水中

煮沸1h以去除无机盐等杂质,随后将ACF洗干净

后放在50℃烘箱中烘干待用。采用一步煅烧法,以

ACF为载体,将处理后的ACF、柠檬酸铁、氯化铵、
尿素、钼酸铵和均苯四甲酸二酐按一定比例研磨均

匀,接着将磨匀后的混合物放在带盖的坩埚中并置

于马弗炉,设置升温速率2.5℃/min,待温度加热

至140℃后,保温30min;继续以2.5℃/min的升

温速率加热至220℃,保温180min。待反应结束

后冷却至室温取出,将所得催化剂用四氢呋喃、乙醇

和去离子水洗涤数次、离心,放入冷冻干燥仪中干燥

12h,即可得到ACF-FePPc催化剂。

1.3 催化降解实验

  为模拟高氯盐环境下 ACF-FePPc催化性能,
配制由质量浓度为10g/L的NaCl与浓度为2.5×
10-5mol/L的 SCP组成的混合溶液。准确量取

20mL混合溶液,置于40mL样品瓶中,接着称量

一定量的催化剂并加入 H2O2,将样品瓶放在磁力

搅拌器,控制反应温度为25℃。分别在0、10、20、

30、40、60、90、120min和180min时用注射器取

样,经尼龙过滤头过滤后,通过高效液相色谱检测分

析目标污染物的降解情况。以3个样品瓶为一组做

平行实验,以减小误差。

1.4 测试与表征

  使 用 场 发 射 扫 描 电 子 显 微 镜 (SEM,

Gemini500,德国CarlZeiss公司)观察ACF、FePPc
和ACF-FePPc的形貌结构;使用X射线二维衍射

仪(XRD,D8Discover,德 国 Bruker公 司)检 测

ACF、FePPc 和 ACF-FePPc 的 晶 体 结 构,电 压

40kV,电流40mA,检测范围10°~70°;使用热重

分析 仪(TGA1,美 国 Mettler公 司)检 测 ACF、

FePPc和 ACF-FePPc的热稳定性,空气流、流速

45mL/min,升温速率10℃/min,检测温度100~
800℃;使 用 全 自 动 比 表 面 积 及 孔 隙 度 分 析 仪

(ASAP246,美国麦克默瑞提克仪器有限公司)通过

氮气(N2)吸附-脱附实验检测ACF、FePPc和ACF-
FePPc的比表面积和孔体积,脱气温度180℃,脱气

时间 12h;使 用 X 射 线 光 电 子 能 谱 仪 (XPS,

ESCALAB25011,美国 Thermo公司)检测 ACF、

FePPc和ACF-FePPc的表面元素,X射线源,单色

A1-Kα靶(hv=1486.6eV);使用超高效液相色谱

仪(UPLC,美国 Waters公司)检测降解底物浓度变

化,检测波长271nm;使用电子顺磁共振波谱仪

(A300,德国Bruker公司)检测催化体系自由基,微波

频率9.86GHz,调制频率100kHz,功率20.00mW。

2 结果与讨论

2.1 ACF-FePPc催化剂的形貌结构分析

  图1为ACF、FePPc和ACF-FePPc的SEM图

像。由图1(a)可知,ACF为圆柱状纤维,表面有凹

槽,存在一些明显的孔隙结构,颗粒杂质较少。由图

1(b)可知,FePPc呈现不规则片状结构且团聚在一

起,可能由于FePPc表面极性强,表面能大引起的。
由图1(c)可知,ACF-FePPc表面有颗粒物质均匀分

布,说明片状结构的FePPc被吸附于ACF表面,可
以有效避免FePPc分子团聚现象,提高了FePPc的

分散性,有利于促进FePPc与污染物接触。

图1 ACF、FePPc和ACF-FePPc的SEM图

  图2为 ACF、FePPc和 ACF-FePPc的 XRD
衍射谱图。由图2可 知,ACF和 ACF-FePPc在

约23.0°处显示出较宽衍射峰,在43.0°处显示出

弱峰,分 别 对 应(002)晶 面 和(100)晶 面,表 明

ACF具有多晶乱层石墨结构。FePPc在18.9°和

29.5°存在两个尖锐的衍射峰,分别对应4个酞
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菁环规整排列形成的大环结构和聚酞菁片层堆

积的结构晶面。由于FePPc负载量少且分散性

好,ACF-FePPc没 有 表 现 出 明 显 的 FePPc衍

射峰。

图2 ACF、FePPc和ACF-FePPc的XRD谱图

图3为 ACF、FePPc和 ACF-FePPc的热重分

析(TG)曲线。从图3中可以发现FePPc在100℃
左右开始分解,可能是合成的FePPc分子周围存在

羧基的缘故,300℃后开始急速分解,直至800℃质

量损失约56%。ACF从160℃左右开始分解直至

280℃左右趋于平衡,质量损失仅为6%左右,表现

出良 好 的 热 稳 定 性。ACF-FePP 的 热 重 曲 线 与

FePPc相似,同样从100℃左右开始缓慢分解,但与

FePPc不同的是,ACF-FePP在370℃后分解速率

加快,相比于FePPc在300℃急速分解,温度提高

了70℃,说明负载后的催化剂获得了更好的热稳

定性。

图3 ACF、FePPc和ACF-FePPc的TG曲线

通过 N2 吸附-脱附实验获得 ACF、FePPc和

ACF-FePPc的比表面积和孔体积(表1)以及吸附-
脱附谱图(图4)。由表1可知,ACF的比表面积为

738m2/g;FePPc的 比 表 面 积 为 4 m2/g;ACF-

FePPc的比表面积为37m2/g。以上数据说明ACF
的引入增加了 ACF-FePPc的比表面积,有利于暴

露更多的活性位点,为有机物的吸附和催化降解提

供了优异的反应环境。

图4 ACF、FePPc和ACF-FePPc的N2 吸附-脱附谱图

表1 ACF、FePPc和ACF-FePPc的比表面积和孔体积值

样品 比表面积/(m2·g-1) 孔体积/(cm3·g-1)

ACF 738 0.470
FePPC 4 0.024

ACF-FePPc 37 0.025

  图5为ACF、FePPc和ACF-FePPc的X射线

光电子能谱图(XPS)。图5(a)为 ACF、FePPc和

ACF-FePPc的C1s能谱图,从图中可以发现ACF
的特征峰分别为石墨峰(284.8eV)、C—O(286.2
eV)、C O(287.8eV)、O—C O(288.9eV)和
等离子激元峰(290.9eV)[19];FePPc能谱上的特征

峰出现在284.6eV和286.2eV处,分别对应酞菁

环上的 C C 键 和 C—N 键[14];ACF-FePPc在

284.8eV处特征峰的强度有所提高且发生偏移,应
该是 由 ACF 的 引 入 引 起 的。图5(b)为 ACF、

FePPc和ACF-FePPc的N1s能谱图,其中FePPc
的主要特征峰出现在398.2eV和399.7eV处,分
别对应C—N C键和酞菁中Fe-N-吡啶基[20],说
明聚合 铁 酞 菁 FePPc制 备 成 功;并 且,在 ACF-
FePPc的 N1s能谱图中出现了属于 FePPc中

C—N C键和Fe-N-吡啶基的特征峰,说明FePPc
成功负载到 ACF上。图5(c)为 ACF、FePPc和

ACF-FePPc的 Fe2p谱图,由图可知:未处理的

ACF中不存在Fe元素;FePPc和ACF-FePPc中的

Fe元素是以FeⅡ和FeⅢ两种氧化态形式存在的,其
中Fe2p3/2和Fe2p1/2的特征峰分别在710.0eV和

723.3~723.2eV处检测到[21]。XPS的表征结果

证实了ACF-FePPc负载成功,且负载后FePPc结

构没有发生明显改变。
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图5 ACF、FePPc和ACF-FePPc的 XPS谱图

2.2 ACF-FePPc催化剂在高氯盐下的催化性能

分析

在AOPs中,无机盐对有机污染物的去除有着

复杂的影响。尽管有机污染物的去除效率取决于自

身的化学结构,但在高浓度的氯化物下AOPs的工

艺效率受到明显抑制效果[22],建立适用于高氯盐环

境下的催化体系对降解高盐有机废水至关重要。因

此,本文着重考察了ACF-FePPc/H2O2 催化体系在

不同NaCl质量浓度下的适用性。在不同 NaCl质

量浓度下降解SCP,结果如图6(a)所示。从中可以

看出,当不添加NaCl时,反应180min后对SCP降

解率约为80%。当NaCl的质量浓度增加到2g/L
时,ACF-FePPc对SCP的降解率提高到98%左右,
这是因为Cl- 可以和体系中的·OH反应生成活性

氯自由 基(式(1)和 式(2))对 SCP 具 有 破 坏 作

用[23-24]。随着NaCl质量浓度的进一步提高,体系

中·OH和Cl-的反应达到饱和,降解效果不再有明

显变化。与Cl-对大多数AOPs降解有机污染物产

生负面作用不同的是,在ACF-FePPc/H2O2 体系中

高氯盐的存在起到促进作用,有效解决了高氯盐环

境下抗生素类有机污染物不易降解的难题。为了模

拟出1%的真实高氯盐有机废水,后续实验选用

NaCl质量浓度10g/L的SCP混合液。Cl-和·OH
反应可用式(1)和式(2)表示:

·OH+Cl-→HO-+HOCl·- (1)

HOCl·-+H+→Cl·+H2O (2)

  已知在ACF-FePPc/H2O2 体系中降解SCP分

为吸附和氧化两部分,为了进一步探究Cl-对ACF-
FePPc降解SCP的影响原因,分析了10g/L的

NaCl下ACF-FePP对SCP吸附和降解情况。有无

NaCl下吸附和降解SCP,结果如图6(b)所示。当

加入10g/L的NaCl后,SCP的吸附曲线与未加入

NaCl相比基本保持一致,说明Cl- 对 ACF-FePPc
的吸附性能不造成影响。但由图可知,SCP的降解

率提高了,说明在该体系中Cl- 是通过增强反应体

系的氧化性提高SCP降解率。结果佐证了 ACF-
FePPc/H2O2 体系中Cl- 可以和·OH 反应生成活

性氯自由基,该催化体系适用于降解高氯盐环境下

有机污染物。
图6(c)为ACF和柠檬酸铁按投料比1∶1、2∶1、

4∶1时煅烧所得催化剂对SCP的降解率。从图6(c)
中可知,随着ACF投料比重的增加,催化剂的吸附

性能增强,说明ACF蓬松多孔、比表面积大,对SCP
吸附性能好。同时,对于 ACF-FePPc/H2O2 体系,

SCP降解率也随着吸附性能增强而提高。当 ACF
和柠檬酸铁投料比为4∶1时,可以在180min内降

解98%以上的SCP,此时 ACF-FePPc具备最佳的

吸附和氧化性能,因此在后续的实验中选用此比例

制备的催化剂。
图6(d)为在不同体系下催化剂对SCP的降解

率。由图6(d)可知,当仅有 H2O2 和FePPc存在

时,对SCP基本没有降解效果。在FePPc/H2O2 体
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系中,180min后只能降解30%左右的SCP,可能是

因为FePPc容易团聚在一起,使FePPc本身的催化

性能难以完全发挥出来。当仅有ACF-FePPc存在

时,由于ACF的吸附作用,180min吸附了43%左

右的SCP,说明将FePPc负载到 ACF上获得一定

吸附能力,但在180min内并不能彻底吸附溶液中

的SCP。而在 ACF-FePPc/H2O2 体系中,反应进

行180min后,98%以上的SCP被吸附氧化。由此

可知,ACF的引入,增加了催化剂的比表面积:一方

面对SCP有一定的吸附效果;另一方面可以提高

FePPc的分散性,增加了FePPc与SCP接触几率,
提高反应效率。

图6 不同实验条件下催化剂对SCP的降解效果

注:C 为某个时刻SCP浓度;C0 为SCP初始浓度。

2.3 ACF-FePPc催化剂在高氯盐下的催化性能影

响因素分析

图7(a)为不同 H2O2 浓度下 ACF-FePPc对

SCP的降解效果。从图7(a)中 可 以 发 现,随 着

H2O2 的浓度提高,SCP的降解率提高。当双氧水

浓度为20mmol/L时,SCP降解率仅为80%左右,
可见当双氧水的浓度过低时,无法及时产生足够活性

种来氧化SCP。当H2O2 浓度增加到60mmol/L时,

SCP的降解率明显提高,反应180min后,SCP的降

解率达到98%以上,这是由于作为氧化剂的 H2O2
提供了更多的活性物质,催化活性大大提高。当

H2O2 浓度增加到80mmol/L后,SCP降解率相对

于60mmol/L并没有太大提高,因为当 H2O2 浓度

过高,体系中过量的 H2O2 会和过剩的·OH相结合

(式(3)),并且·OH的自我消耗可能随着·OH浓度

的增加而发生(式(4)),导致对SCP降解率提高不

明显[23]。考虑到SCP降解情况和经济成本,选择

60mmol/L的 H2O2 浓度作为最佳氧化剂浓度。

H2O2 与·OH的结合、·OH的自我消耗可用式(3)
和式(4)表示:

·OH+H2O2 →H2O+HO2· (3)
·OH+·OH→H2O2 (4)

  图7(b)为不同pH值下ACF-FePPc对SCP的

降解效果。从图7(b)可以发现ACF-FePPc对SCP
的吸附率和降解率随着pH 值的增大而减小。其

中,在酸性条件下 ACF-FePPc的吸附性能和降解

性能最好。虽然在中性条件下ACF-FePPc对SCP
吸附性能有一定程度的降低,但是 ACF-FePPc对

SCP的降解率没有随着吸附率的降低而明显降低,
说明在中性条件下ACF-FePPc依然能够保持良好
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的催化性能。在碱性条件下,吸附率和降解率较酸

性和中性明显降低,其中吸附率降低是因为碱性条

件下会抑制 ACF-FePPc对SCP的吸附能力,可由

式(5)解释[25]:
(SCP)0=(SCP)T/(1+10pH-pKa) (5)

式中:(SCP)0 为未离子化SCP浓度;(SCP)T 为

SCP初始浓度;pH 为平衡后体系中pH 值;pKa
为SCP酸解离常数。由式(5)可知,溶液中的pH

值增大,未离子化的SCP浓度减小,即SCP的离子

化程度增大,导致SCP和 ACF-FePPc表面的静电

排斥作用增大,阻碍了吸附的进行,因此在碱性条件

下,SCP的吸附率相比于酸性和中性条件下减少。
造成降解率降低主要有两个原因:一是在碱性条件

下,由于吸附作用被极大程度地阻碍,ACF-FePPc
与SCP的接触面积减小影响催化性能;二是在碱性

条件下,H2O2 分解速率过快,不利于·OH的产生。

图7 不同 H2O2 浓度和pH值下ACF-FePPc催化剂对SCP的降解效果

2.4 ACF-FePPc催化剂循环使用性能分析

  图8为ACF-FePPc循环使用性能图。将催化

降解完SCP的 ACF-FePPc清洗烘干,在同一实验

条件下继续降解SCP。由图8可知,经历了4次循

环后,ACF-FePPc对SCP降解率保持在85%以上,
说明该催化剂具有良好的稳定性和循环再利用性。
降解率之所以下降可能是催化剂清洗过程中FePPc
从ACF表面脱落所致。

2.5 ACF-FePPc催化剂催化机理分析

  为分析 ACF-FePPc降解SCP的机理,通过电

子顺磁共振技术检测 ACF-FePPc/H2O2 体系中的

自由基,结果如图9所示。其中DMPO作为一种自

由基捕获剂,可以用来捕获·OH和·O2-,在反应了

120s后,可以检测到DMPO-·O2-自旋信号峰和

强度比为1∶2∶2∶1四重信号峰的DMPO-·OH自

旋信号峰,表明在该催化体系中产生了·OH 和

·O2-两种自由基。

图8 ACF-FePPc活化 H2O2 降解SCP可循环使用次数

  为了进一步检验 ACF-FePPc/H2O2 体系中的

自由基,向体系中添加入叔丁醇(TBA)和对苯醌

(BQ)分别捕获·OH 和·O2-。从图10中可以发

现,加入对苯醌后,SCP的降解与未加对苯醌基本

保持一致,说明·O2- 不是主要参与氧化SCP的自

  

图9 ACF-FePPc催化剂的自旋捕获EPR光谱图
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图10 叔丁醇和对苯醌对ACF-FePPc
降解SCP的性能影响曲线

注:TBA浓度为100mmol/L、BQ浓度为1mmoL/L。

由基。加入叔丁醇后,ACF-FePPc对SCP的降解

只存在吸附作用,氧化反应完全受到抑制,说明在

ACF-FePPc/H2O2 体系中参与反应的自由基主要

是·OH。
基于以上分析,本文提出一种 ACF-FePPc活

化H2O2 降解高氯盐下SCP的可能机理。如图11
所示,首先负载到ACF上的催化剂具有较高的比表

面积,这极大地提高了对SCP的吸附能力;同时

ACF-FePPc和 H2O2 的 结 合 生 成 ACF-FePPc-
OOH,此时O—O键发生均裂产生大量的·OH,其
中产生的·OH 一部分将污染物SCP直接氧化,另
一部分和体系中的Cl- 反应生成 HOCl·-,生成的

HOCl·-再次和体系中存在的 H+结合生成Cl·,这
两种活性物质也具有氧化SCP的能力。

图11 ACF-FePPc/H2O2 催化体系降解高氯盐下的SCP可能机理示意图

3 结 论

  为了处理高氯盐废水中的抗生素类有机污染

物,通过一步煅烧法制备ACF-FePPc催化剂,通过

表征分析催化剂的微观形貌、晶体结构、表面元素

等,并 以 SCP 为 目 标 污 染 物,建 立 ACF-FePPc/

H2O2 催化体系,探究ACF-FePPc在高氯盐下催化

降解SCP性能及催化机理,所得主要结论如下:

a)FePPc制备成功且均匀分散到 ACF表面。
相比于FePPc,ACF-FePPc获得了更好的热稳定性

以及更大的比表面积,更大的比表面积有利于SCP
的吸附和增加反应活性位点。

b)ACF-FePPc可有效活化 H2O2 降解高氯盐

下SCP,在180min内对SCP降解率达98%以上。
在中性及酸性条下ACF-FePPc表现出良好的吸附

性能和催化性能,具有优异的循环稳定性,循环4次

后对SCP去除率保持在85%以上。

c)ACF-FePPc/H2O2 体系产生的·OH 对降解

高氯盐下SCP起主要作用,同时产生的·OH 可以

和Cl-反应生成的HOCl·-和Cl·对SCP也具有一

定破坏作用。该催化体系对降解高氯盐废水中抗生

素类有机污染物,降低环境治理能耗和经济成本具

有一定参考价值。
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