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水环境污染已成为全球性普遍关注的重要课题. F enton 氧化法和 Fenton 光化学氧化法由于它在处

理废水中的有毒有机污染物方面呈现了其它处理方式不能取代的特点而具有广阔的应用前景. 虽然

Fenton 氧化法是一种非常有效的废水处理方法,但是由于体系中大量的铁离子的存在, 使得处理后的

体系带有颜色,且沉降铁泥的处理大大增加了运行成本. 此外, Fenton 反应一般需要在 pH 小于 3 的酸

性介质中进行及在反应过程中过氧化氢的利用率不高等不足都限制了该方法的广泛应用 .在本文中, 我

们用铁络合物代替 Fenton 反应中的铁离子并首次把可见光引入到反应体系中氧化降解有机污染物,着

重研究了铁络合物在可见光照射下在均相和异相反应体系中对有毒有机污染物的光催化降解动力学、

光化学反应机理、微环境的影响、活性自由基的形成以及光降解产物等方面内容,并得出以下几个重要

结论:

1. 在水均相铁络合物/双氧水体系, 可见光的照射大大加速了在水环境中很难用自然方法除掉的有

机污染物的降解.在整个光反应过程中, 铁络合物的浓度几乎保持不变, 说明其具有很好的光催化活性.

和( photo- ) Fenton 反应相比, 该方法具有以下优点: ( 1)铁络合物可以固定在载体上,避免了沉降铁泥处

理流程,降低了成本; ( 2)扩大了反应介质的适用范围,使反应不仅可在酸性介质中进行, 而且可在中性

甚至碱性介质中进行; ( 3)拓宽了被降解底物的适用范围, 不仅有效地利用可见光来降解在可见区有吸

收的染料污染物,还可分解在可见区没有吸收的小分子有机污染物.

2. 固定在载体上的铁络合物在可见光照射下能选择性地氧化降解在固定相表面吸附能力强的有机

污染物. 利用该异相光反应体系处理废水中的有机污染物, 免除了 Fenton 反应体系中铁离子的复杂的

去除工序,降低了运行成本. 另外,和铁络合物/双氧水暗反应相比, 该光反应在水相溶液中呈现好的光

催化特性,从而避免了暗反应中必须加入有机溶剂(如乙腈等)而给环境造成的二次污染.

3.借助于现代实验技术(如紫外-可见光谱仪和自旋共振波谱仪等 )对在光降解过程中产生的短寿

命自由基中间体进行了原位测定,辅助其它实验结果,证明了光反应过程涉及羟基自由基的产生和反

应,这完全不同于暗反应中过氧铁物种参与反应的机理. 根据大量的实验结果, 一个不同于暗反应的光

反应机理被揭示.

4.通过 TOC 分析仪和气质联用技术检测了负载在载体上的铁络合物在可见光照射下催化氧化降

解有机污染物的降解动力学、降解中间体及产物,得出在异相光反应体系中有机污染物在可见光照射下

能够被降解成小分子有机物,部分矿化为 CO 2 的结论. 该研究结果为在温和条件下利用廉价的可见光

实现在固定床上降解有机污染物提供了可靠的实验依据.

本研究体系可以有效地利用可见光或太阳光降解有机污染物, 且所使用的氧化剂双氧水是环境安

全的氧化剂,它的副产物只有水, 因此该方法有望成为一种有效处理和预处理水环境中有毒有机污染物

的新方法,具有很好的开发价值和应用前景.

2002年 5月 22日通过学位论文答辩

315

 第 20卷  第 4期 感 光 科 学 与 光 化 学 Vo l. 20 No. 4  
 2002 年 7 月 PHOTOGRAPHIC SCIENCE AND PHOTOCHEMISTRY Jul. , 2002  


