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耦合微波的芬顿试剂 ／活性炭低温催化氧化 ＮＯ
李晓东，高建民，于永川，杜　 谦，吴少华

（哈尔滨工业大学 能源科学与工程学院， 哈尔滨 １５０００１）

摘　 要： 为实现 ＮＯ 的低温氧化，在液相体系中，以温度 ２３～６５ ℃考察耦合微波的芬顿试剂 ／ 活性炭催化氧化 ＮＯ 的效果． 采

用对照实验论证连续稳定施加微波对芬顿试剂的强化作用，包括热效应和敏化效应；研究微波功率、初始 ｐＨ 值、ＡＣ 添加量、
Ｆｅ２＋初始浓度、Ｈ２Ｏ２初始浓度等因素对 ＮＯ 脱除效果的影响，最终得出最佳反应工况． 结果表明：微波结合活性炭能够显著提

高 ＮＯ 脱除效率；反应最佳工况为微波功率 ４００ Ｗ，ｐＨ ＝ ３，ＡＣ 添加量为 ４ ｇ，Ｆｅ２＋ 初始浓度为 ５ ｍｍｏｌ ／ Ｌ，Ｈ２ Ｏ２ 初始浓度为

０．３ ｍｏｌ ／ Ｌ，此时 ＮＯ 脱除效率达到 ４６．３％．
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　 　 “十三五”以来，氮氧化物排放标准日趋严格，
燃煤机组超低排放提上日程，要求到 ２０２０ 年全部燃

煤机组氮氧化物排放控制在 ５０ ｍｇ ／ ｍ３以内［１］ ． 工业

上常用低氮燃烧（ＬＮＢ）、选择性催化还原（ＳＣＲ）、选
择性非催化还原法（ＳＮＣＲ）等技术［２］ 控制氮氧化物

排放，要达到上述排放标准，特别是在负荷变化时依

靠单一的控制措施难以保证稳定达标． 烟气低温氧

化脱硝工艺因其不影响燃烧和工质换热过程而受到

关注． 目前，已有的 ＮＯ 氧化方法主要有等离子法［３］、
臭氧法［４］、半导体光催化法［５］ 等，这些方法获取氧化

活性物质的成本过高，ＫＭｎＯ４溶液［６］、ＮａＣｌＯ２溶液［７］

等也常作为 ＮＯ 脱除过程中的氧化剂，但产物中却存

在 ＭｎＯ４
－、ＭｎＯ４

２－、ＣｌＯ２
－等离子，会带来废液二次污

染问题． 双氧水氧化后产物为 Ｏ２，且过剩双氧水可采

用 ＣＡＴ 等方式处理［８］，具有绿色价廉的优势，已被应

用于 ＮＯ 氧化领域［９］，能否进一步强化芬顿试剂低温

条件下氧化 ＮＯ 的能力是本研究关注的重点．
微波是化工过程中常用的一种加热方式，通过

热效应和敏化效应，可大幅提高反应速率［１０］ ． 活性

炭本身孔隙结构发达、吸附能力强，在微波辐射下孔

隙内可产生“热点” ［１１－１２］，采用活性炭作为微波场中

的吸波介质在污水处理领域得到广泛应用［１３］ ．
本文在液相体系中，温度 ２３～６５ ℃，考察了连续施

加微波对芬顿试剂 ／活性炭氧化ＮＯ的强化效果，探讨了

影响芬顿试剂 ／活性炭体系微波催化氧化ＮＯ的因素．

１　 实验材料和方法

１．１　 材　 料

质量分数 ３０％ Ｈ２ Ｏ２、果壳基活性炭粉（１０９ ～



１２０ ｍｍ）、变色硅胶，ＡＲ 级，天津市天力化学试剂有

限公司；氢氧化钠、硫酸亚铁，ＡＲ 级，天津市福晨化

学试剂厂；盐酸（质量分数 ３７％），ＧＲ 级，北京化工

厂；高纯氮气（体积分数 ９９．９９％），哈尔滨黎明气体

有限公司；一氧化氮（体积分数 １％），大连大特气体

有限公司；实验用水为自制去离子水． 活性炭粉物

性参数见表 １．

表 １　 活性炭粉物性参数

Ｔａｂ．１　 Ｐｈｙｓｉｃａｌ ｐａｒａｍｅｔｅｒｓ ｏｆ ｐｏｗｄｅｒ ＡＣ

质量分数（工业分析） ／ ％

挥发分 固定碳 灰分

质量分数（元素分析） ／ ％

Ｃ Ｈ Ｎ

压汞分析

比表面积 ／ （ｍ２·ｇ－１） 孔容积 ／ （ｃｍ３·ｇ－１） 孔隙率 ／ ％

１８．２３ ３８．９１ ４２．８６ ４４．９８ １．４１ ０．１７ １７．５８ １．０６ ６０．１７

１．２　 分析测试仪器

ＵＷａｖｅ－２０００ 型微波多功能工作站，上海新仪

微波化学科技有限公司，主要参数：可调微波功率

０～１ ０００ Ｗ，内置磁力搅拌 ０ ～ ８００ ｒ ／ ｍｉｎ，红外测温

０～９００ ℃；ＯＰＴＩＭＡ７ 型烟气分析仪，德国 ＭＲＵ 公

司； ＴＧＡ ／ ＳＤＴＡ８５１ 热 重 分 析 仪， 瑞 士 ＭＥＴＴＬＥＲ
ＴＯＬＥＤＯ 公司；ＶＡＲＩＯ ＭＡＣＲＯ ＣＵＢＥ 型元素分析

仪，德国 Ｅｌｅｍｅｎｔａｒ 公司；ＡＵＴＯＰＯＲＥ ９５００ 型压汞

仪，美国 Ｍｉｃｒｏｍｅｔｉｃｓ 公司；ＦＬＩＲ Ａ６１５ 型红外热像

仪，美国 ＦＬＩＲ 公司．
１．３　 实验装置及方法

在带微波加热功能的气液反应系统中进行实验、
流程见图 １． 系统主要由配气系统、三颈石英反应器、
微波工作站、ＭＲＵ 测试系统、洗气装置等构成．
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１—气瓶； ２—减压阀； ３—流量计； ４—混气罐； ５—阀门； ６—鼓泡反

应器； ７—微波发生器； ８—石英反应器； ９—磁力搅拌仪； １０—红外

测温； １１—干燥瓶； １２—安全瓶； １３—洗气瓶； １４—气体分析仪；
１５—计算机

图 １　 实验流程图

Ｆｉｇ．１　 Ｆｌｏｗ ｃｈａｒｔ ｏｆ ｔｈｅ ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌ ｐｒｏｃｅｓｓ

　 　 本研究在 ＵＷａｖｅ－２０００ 型微波多功能工作站上进

行，采用 ＮＯ＋Ｎ２模拟烟气，气体流量控制在 １．５ Ｌ ／ ｍｉｎ，
ＮＯ 初始体积分数为 ２００ × １０－６，鼓泡器淹深为

８．５ ｃｍ，反应液体积控制为 ８００ ｍＬ，实验前配制

７５０ ｍＬ不同浓度过氧化氢溶液、３５ ｍＬ 硫酸亚铁溶

液（活性炭混合进硫酸亚铁溶液携带加入）及 １５ ｍＬ
去离子水． 硫酸亚铁溶液置于下层漏斗，去离子水

置于上层漏斗． 实验调试期观察到溶液添加过程中

存在挂壁现象，自行设计双层加液漏斗，用上层去离

子水再次冲刷壁面残余液，可有效解决溶液的挂壁

问题，减小实验误差． 实验条件见表 ２．
表 ２　 实验条件

Ｔａｂ．２　 Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌ ｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ

气体流量 ／

（Ｌ·ｍｉｎ－１）

ＮＯ 入口体积

分数 ／ １０－６

溶液初始

温度 ／ ℃
微波

功率 ／ Ｗ

１．５ ２００ ２３ ２５０～６００

溶液初始

ｐＨ
活性炭

添加量 ／ ｇ
Ｆｅ２＋初始浓度 ／

（ｍｍｏｌ·Ｌ－１）

Ｈ２Ｏ２初始浓度 ／

（ｍｏｌ·Ｌ－１）

２～７ ２～５ １～７ ０．１～０．４

　 　 常温无催化剂条件下， Ｈ２ Ｏ２ 不会和 ＮＯ 反

应［１４］，ＮＯ 的提前通入不会造成初始 Ｈ２Ｏ２浓度的降

低，可先将混合气通入溶液至浓度稳定，通过控制催

化剂的添加、微波的开启来控制反应的开始． 实验前

先向四口反应瓶中加入 Ｈ２Ｏ２溶液，控制烟气经鼓泡

器后通入 Ｈ２Ｏ２溶液中，尾部采用烟气分析仪测量烟

气成分，待检测到体系内无残余 Ｏ２且 ＮＯ 浓度稳定在

设定值 ２ ｍｉｎ 后，开始连续施加微波（本次研究中微

波均为连续施加，保持功率不变），加入催化剂，反应

开始． 烟气经干燥瓶后测量 ＮＯ 浓度及 Ｏ２浓度．
ＮＯ 氧化产物为 ＮＯ２，芬顿试剂在产生活性成分

过程中会产生大量 Ｏ２，在此实验中氧气与氧化产物

ＮＯ２的摩尔比高达 １０００ ∶ １，氧气过量条件下 ＮＯ２会

发生水解反应：
４ＮＯ２ ＋ Ｈ２Ｏ ＋ ２Ｏ２ ＝ ４ＨＮＯ３，

全部转化成 ＮＯ３
－，尾部烟气经 ＭＲＵ 检测确未发现

有 ＮＯ２，本次研究中脱硝效率可由 ＮＯ 的脱除量反

映． 考虑到新生成的 Ｏ２对总气量的稀释，对反应后

ＮＯ 浓度进行折算，ＮＯ 脱除效率为

ηＮＯ ＝
ＣＮＯ

ｉｎ － ＣＮＯ
ｏｕｔ·１００ ／ （１００ － ＣＯ２

ｏｕｔ）
ＣＮＯ

ｉｎ

．

式中： ＣＮＯ
ｉｎ 为反应前 ＮＯ 体积分数，×１０－６； ＣＮＯ

ｏｕｔ 为开

启微波、加入催化剂后 ＮＯ 体积分数，×１０－６； ＣＯ２
ｏｕｔ 为

开启微波、加入催化剂后 Ｏ２体积分数；％．
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２　 实验结果与讨论

２．１　 添加 ＡＣ、施加微波对 ＮＯ 脱除效率的影响

芬顿试剂体系中主要有·ＯＨ、ＨＯ２·、Ｏ２
－等物

质，已有文献证明·ＯＨ、ＨＯ２·是氧化 ＮＯ 过程中的

主要活性物质［１５］，芬顿体系主要是通过反应式（１）、
反应式（２）产生这两种自由基：

Ｆｅ２＋ ＋ Ｈ２Ｏ２ → Ｆｅ３＋ ＋·ＯＨ ＋ ＯＨ －， （１）
Ｆｅ３＋ ＋ Ｈ２Ｏ２ → Ｆｅ２＋ ＋ ＨＯ２·＋ Ｈ ＋ ． （２）

　 　 为考察添加 ＡＣ 和施加微波对 Ｆｅｎｔｏｎ 体系氧化

能力 的 影 响， 在 ｐＨ ＝ ３， ［ Ｆｅ２＋ ］ ０ ＝ ５ ｍｍｏｌ ／ Ｌ，
［Ｈ２Ｏ２］ ０ ＝ ０．３ ｍｏｌ ／ Ｌ 条件下，通过调节是否添加 ４ ｇ
ＡＣ、是否施加 ４００ Ｗ 微波形成 ４ 组对照实验，实验

结果见图 ２．
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图 ２　 添加 ＡＣ、施加微波对 ＮＯ 脱除效率的影响

Ｆｉｇ．２ 　 Ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ ａｄｄｉｎｇ ＡＣ ａｎｄ ｍｉｃｒｏｗａｖｅ ｔｏ ｒｅａｇｅｎｔ ｏｎ ＮＯ
ｒｅｍｏｖａｌ ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ

　 　 由图 ２ 可知，Ｆｅｎｔｏｎ 试剂结合微波 ＮＯ 脱除率

稳定后可达到 ３８．８％，高于单独使用 Ｆｅｎｔｏｎ 试剂时

的 ３４．４％；Ｆｅｎｔｏｎ 试剂添加 ＡＣ，前期 ＮＯ 脱除率高

于单独使用 Ｆｅｎｔｏｎ 试剂，可达 ４１．１％，而后逐渐下降

直至跟 Ｆｅｎｔｏｎ 组持平；Ｆｅｎｔｏｎ 试剂添加 ＡＣ 结合微

波的脱除率稳定后可达到 ４６．３％，高于其它 ３ 组；空
白组 ＡＣ 施加微波并无脱硝效果． 这说明 ＡＣ 的添

加和微波施加均可提高芬顿试剂氧化能力．
淹深是直接影响气液接触时间的因素，是 ＮＯ

脱除效率的重要影响因素． 本次研究受限于微波工

作站的尺寸，鼓泡器淹深仅 ８．５ ｃｍ，造成脱硝效率总

体偏低． 但参照相关文献，圆柱型反应器相同工况

下淹深为 １２ ｃｍ 时，ＮＯ 的脱除效率仅为 ３５．１％［１６］，
而采用微波强化方式在淹深为 ８．５ ｃｍ 时 ＮＯ 脱除效

率即可达到 ４６％，可见微波及 ＡＣ 的添加强化 ＮＯ
的氧化效果显著．

添加 ＡＣ、持续施加微波可提高 ＮＯ 脱除效率，
原因推测有：１）微波具有热效应，Ｆｅｎｔｏｎ 试剂的最佳

反应温度为 ６０ ℃ ［１７］，反应液经 ４００ Ｗ 微波加热

５ ｍｉｎ温度可升高至 ５２ ℃， 温度的提高有利于

Ｆｅｎｔｏｎ 反应的进行． 同时 ＡＣ 的相对介电常数在

２５～３０，自身就可作为微波吸波介质，ＡＣ 的添加会

进一步提高液相体系的温度；２）微波具有敏化效

应［１８］，可使部分 ＮＯ 达到活化状态，有利于氧化反

应的进行；３）ＡＣ吸附能力强，比表面积大，增加了气

液反应接触机会，进一步提高脱除效率． Ｆｅｎｔｏｎ 添

加 ＡＣ 组前期脱除率高，而后趋于 Ｆｅｎｔｏｎ 空白组也

是由于 ＡＣ 的吸附作用，吸附位的饱和造成了脱除

率的下降．
为考察 ＡＣ 的添加对液相体系升温速率的影

响，需要测量液相升温曲线，但考虑到实际反应中存

在微波辐射不可采用热电偶测温，而采用红外热像

仪却只可监测液面温度，难以反应整个液相体系温

度变化，因此单独设计模化试验． 为去除温度梯度，
以薄层静止流体作为加热对象． 具体方案为：采用

一直径 ５０ ｍｍ 石英圆底坩埚作为容器，添加 ３ ｇ 水，
在石英坩埚底部恰好形成一薄层流体，４００ Ｗ 微波、
控制是否添加 ０．４ ｇ ＡＣ 来模拟实际过程，过程采用

红外热像仪测温，升温曲线见图 ３． 由图 ３ 可知，ＡＣ
添加后溶液升温速率明显高于未添加 ＡＣ 组，证实了

微波场中 ＡＣ 的添加有利于提高升温速率，结合图 ２，
添加 ＡＣ，液相升温速率升高，ＮＯ 脱除效率显著上升，
证实了微波的热效应有利于提高 ＮＯ 脱除率．
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图 ３　 添加 ＡＣ 对液相温度的影响

Ｆｉｇ．３　 Ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ ＡＣ ｄｏｓｅ ｏｎ ｌｉｑｕｉｄ－ｐｈａｓｅ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ

　 　 为进一步证实微波敏化效应的存在，采用水浴

加热和微波加热进行对照． 微波加热后经温度计测

温，在 ｐＨ ＝ ３， ［ Ｆｅ２＋ ］ ０ ＝ ５ ｍｍｏｌ ／ Ｌ， ［ Ｈ２ Ｏ２ ］ ０ ＝
０．３ ｍｏｌ ／ Ｌ， ｍＡＣ ＝ ４ ｇ，８００ ｍＬ 溶液条件下，微波加

热 ３００ ｓ 后温度为 ５２ ℃，而未添加 ＡＣ 相同工况时，
微波加热 ３００ ｓ 后温度为５０ ℃，设计 ５２ ℃ 水浴和

５０ ℃水浴，分别在 ５２、５０ ℃水浴中进行添加 ＡＣ 和

不添加 ＡＣ 相同工况下实验，实验结果见图 ４．
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图 ４　 微波加热和水浴加热对 ＮＯ 脱除效率的影响

Ｆｉｇ．４ 　 Ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ ｍｉｃｒｏｗａｖｅ ｈｅａｔｉｎｇ ａｎｄ ｗａｔｅｒ ｂａｔｈ ｈｅａｔｉｎｇ ｔｏ
ｒｅａｇｅｎｔ ｏｎ ＮＯ ｒｅｍｏｖａｌ ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ

　 　 由图 ４ 可知，添加 ＡＣ 和未添加 ＡＣ 情况下，稳
定后水浴温度和微波加热温度相同时，微波加热

ＮＯ 脱除效率都要强于水浴加热，说明微波加热不

仅有热效应能够提高反应速率，还存在敏化效应．
与文献［１９－２０］得出的结果（微波辐射条件下，确可

通过“热点”效应［１９］ 及降低反应活化能［２０］，加快反

应速率从而提高 ＮＯ 脱除效率）相同．
２．２　 微波功率对 ＮＯ 脱除效率的影响

保持 ｐＨ ＝ ３， ｍＡＣ ＝ ４ ｇ，［Ｆｅ２＋ ］ ０ ＝ ５ ｍｍｏｌ ／ Ｌ，
［Ｈ２Ｏ２］ ０ ＝ ０． ３ ｍｏｌ ／ Ｌ 不变，调节微波功率分别至

２５０、４００、５００ 和 ６００ Ｗ，实验结果见图 ５．
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图 ５　 微波功率对 ＮＯ 脱除效率的影响

Ｆｉｇ．５　 Ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ ｍｉｃｒｏｗａｖｅ ｐｏｗｅｒ ｏｎ ＮＯ ｒｅｍｏｖａｌ ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ

　 　 由图 ５ 可知，微波功率从 ２５０ Ｗ 增加至 ４００ Ｗ
时，ＮＯ 脱除率得到大幅提高，ＮＯ 脱除率稳定后可

达 ４６．３％；继续增加微波功率，ＮＯ 脱除率随着微波

功率的增加而下降． 这说明适当功率的微波有利于

提高 ＮＯ 的脱除率，但过高的微波功率不利于 ＮＯ
的脱除． 温度的适当提高有利于加快反应速率，但
微波功率过高时，液相体系升温过快，造成 Ｈ２Ｏ２快

速分解和挥发，不利于 Ｆｅｎｔｏｎ 试剂中·ＯＨ 的产生，
同时高微波功率也带来能耗浪费，阻碍了 ＮＯ 氧化

过程． 综合考虑，实验最佳微波功率确定为 ４００ Ｗ．
２．３　 初始 ｐＨ 值对 ＮＯ 脱除效率的影响

保持微波功率 ４００ Ｗ， ｍＡＣ ＝ ４ ｇ， ［ Ｆｅ２＋ ］ ０ ＝
５ ｍｍｏｌ ／ Ｌ，［Ｈ２Ｏ２］ ０ ＝ ０．３ ｍｏｌ ／ Ｌ 不变，调节 ｐＨ 分别

至 ２、３、５ 和 ７，实验结果见图 ６．
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图 ６　 ｐＨ 值对 ＮＯ 脱除效率的影响

Ｆｉｇ．６　 Ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ ｉｎｉｔｉａｌ ｐＨ ｖａｌｕｅ ｏｎ ＮＯ ｒｅｍｏｖａｌ ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ

　 　 稳定后 ＮＯ 脱除率可达到 ４６．３％． Ｆｅｎｔｏｎ 反应

最佳 ｐＨ 在 ３ 左右［２１］，添加 ＡＣ、施加微波之后不改

变 Ｆｅｎｔｏｎ 试剂的这一特性． ｐＨ 过低，Ｈ＋浓度高会导

致反应

Ｆｅ２＋ ＋ ２Ｈ２０ → Ｆｅ（ＯＨ） ２ ＋ ２Ｈ ＋ ．
难以进行，影响 Ｆｅ３＋向 Ｆｅ２＋的转化；ｐＨ 过高，Ｆｅ２＋会

由于水解反应生成絮状胶体，起催化作用的 Ｆｅ２＋减

少，导致 ＮＯ 脱除率下降．
　 　 但在微波加热、添加 ＡＣ 条件下，ｐＨ 对 ＮＯ 脱除

效率影响较小，可认为微波加热加宽了最适 ｐＨ 范

围，降低了 ｐＨ 对 Ｆｅｎｔｏｎ 试剂氧化能力的影响．
２．４　 ＡＣ 添加量对 ＮＯ 脱除效率的影响

为探讨 ＡＣ 对 ＮＯ 脱除效率的影响，保持微波功

率为 ４００ Ｗ，ｐＨ＝ ３，［Ｆｅ２＋］ ０ ＝ ５ ｍｍｏｌ ／ Ｌ，［Ｈ２Ｏ２］ ０ ＝
０．３ ｍｏｌ ／ Ｌ 不变，ｍＡＣ分别为 ２、３、４ 和 ５ ｇ，实验结果

见图 ７．
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图 ７　 ＡＣ 添加量对 ＮＯ 脱除效率的影响

Ｆｉｇ．７　 Ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ ＡＣ ｄｏｓｅ ｏｎ ＮＯ ｒｅｍｏｖａｌ ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ
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　 　 由图 ７ 可知，ＡＣ 添加量在 ２ ～ ４ ｇ 范围内升高

时，ＮＯ 脱除率提高；ＡＣ 添加量为 ４ ｇ 时，ＮＯ 脱除率

最大，稳定后可达到 ４６．３％；但 ＡＣ 添加量增加到 ５ ｇ
时，ＮＯ 脱除率出现明显下降． 说明 ＡＣ 的适当增加

能够提高 ＮＯ 脱除率，但过量 ＡＣ 却会降低 ＮＯ 脱除

效果． 这是因为 ＡＣ 在 ２～４ ｇ 范围内的增加，能够提

高对微波的吸收，促进反应进行； 但 ＡＣ 本身能够催

化过氧化氢的分解［２２］，过多的 ＡＣ 会催化分解

Ｈ２Ｏ２，与 Ｆｅ２＋形成竞争，抑制芬顿反应的进行，抑制

作用大于促进作用，此时 ＮＯ 脱除效率出现下降． 综

合考虑最佳 ＡＣ 添加量确定为 ４ ｇ．
２．５　 Ｆｅ２＋初始浓度对 ＮＯ 脱除效率的影响

Ｈ２Ｏ２和 Ｆｅ２＋作为 Ｆｅｎｔｏｎ 试剂的主体，是影响体

系氧化能力的重要因素． 为探讨［Ｆｅ２＋］０对ＮＯ 脱除效

率的影响，保持微波功率为 ４００ Ｗ， ｐＨ＝３， ｍＡＣ ＝４ ｇ，
［Ｈ２Ｏ２］ ０ ＝ ０． ３ ｍｏｌ ／ Ｌ，控制［ Ｆｅ２＋ ］ ０ 分别为 １、３、５、
７ ｍｍｏｌ ／ Ｌ，实验结果见图 ８．
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图 ８　 Ｆｅ２＋初始浓度对 ＮＯ 脱除效率的影响

Ｆｉｇ．８ 　 Ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ Ｆｅ２＋ ｉｎｉｔｉａｌ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｏｎ ＮＯ ｒｅｍｏｖａｌ
ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ

　 　 由图 ８ 可知，［Ｆｅ２＋］ ０为 １ ～ ５ ｍｍｏｌ ／ Ｌ 时，ＮＯ 脱

除效率随着［Ｆｅ２＋］ ０的提高而增加，Ｆｅ２＋初始浓度为

５ ｍｍｏｌ ／ Ｌ 时稳定后 ＮＯ 脱除率最大，达到 ４６．３％；但
［Ｆｅ２＋］ ０达到 ７ ｍｍｏｌ ／ Ｌ 时，ＮＯ 脱除效率出现下降．
这是因为当体系 Ｆｅ２＋初始浓度过低时，催化反应式

（１）、（２）受到限制，·ＯＨ 产生量小，ＮＯ 脱除效率

低；而 Ｆｅ２＋初始浓度过高时，·ＯＨ 和 ＨＯ２·产生过

多，会发生反应式（３） ～ （５）的自由基反应［２３］：
４·ＯＨ → ２Ｈ２Ｏ ＋ Ｏ２， （３）

·ＯＨ ＋ ＨＯ２·→ Ｈ２Ｏ ＋ Ｏ２， （４）
２ＨＯ２·→ Ｈ２Ｏ２ ＋ Ｏ２ ． （５）

·ＯＨ 和 ＨＯ２·互相消耗，减弱了体系的氧化能力．
同时 Ｆｅ２＋自身可以通过反应式：

Ｆｅ２＋ ＋·ＯＨ → Ｆｅ３＋ ＋ ＯＨ －

捕获·ＯＨ 自由基［２４］，进一步减少了活性成分，导致

ＮＯ 脱除率降低．
　 　 综上所述，实验最佳 Ｆｅ２＋ 初始浓度确定为

５ ｍｍｏｌ ／ Ｌ，此时［Ｆｅ２＋］ ０与［Ｈ２Ｏ２］ ０比值为 １ ∶ ６０．
２．６　 Ｈ２Ｏ２初始浓度对 ＮＯ 脱除效率的影响

保持微波功率为 ４００ Ｗ，ｐＨ ＝ ３， ｍＡＣ ＝ ４ ｇ，
［Ｆｅ２＋］ ０ ＝ ５ ｍｍｏｌ ／ Ｌ 不变，［Ｈ２Ｏ２］ ０分别为 ０．１、０．２、
０．３、０．４ ｍｏｌ ／ Ｌ，实验结果见图 ９．

0.1mol/L过氧化氢
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图 ９　 Ｈ２Ｏ２ 初始浓度对 ＮＯ 脱除效率的影响

Ｆｉｇ． ９ 　 Ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ Ｈ２Ｏ２ ｉｎｉｔｉａｌ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｏｎ ＮＯ ｒｅｍｏｖａｌ
ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ

　 　 由图 ９ 可知，［Ｈ２Ｏ２］ ０＜０．３ ｍｏｌ ／ Ｌ 时，随着 Ｈ２Ｏ２

浓度的增加，ＮＯ 脱除效率显著提高，［Ｈ２ Ｏ２ ］ ０ 为

０．３ ｍｏｌ ／ Ｌ时 ＮＯ 脱除率最大，稳定后可达到 ４６．３％；
继续增加到 ０．４ ｍｏｌ ／ Ｌ 时，ＮＯ 脱除效率轻微下降．
这是因为Ｈ２Ｏ２作为氧化剂主体，对 ＮＯ 脱除效率影

响大，Ｆｅ２＋初始浓度不变，随着 Ｈ２Ｏ２浓度的提高，加
快催化反应速率，·ＯＨ 产生量增加，有利于 ＮＯ 的

氧化；在达到最佳 Ｈ２Ｏ２与 Ｆｅ２＋配比后，继续提高 Ｈ２

Ｏ２浓度会导致 Ｈ２Ｏ２过量，过量的 Ｈ２Ｏ２会通过反应

Ｈ２Ｏ２ ＋·ＯＨ → ＨＯ２·＋ Ｈ２Ｏ，
与·ＯＨ 发生反应［２５］，消耗部分·ＯＨ． 实验最佳

Ｆｅ２＋初始浓度确定为 ０．３ ｍｍｏｌ ／ Ｌ．

３　 结　 论

１）Ｆｅｎｔｏｎ 试剂添加 ＡＣ 结合微波的 ＮＯ 脱除率

最高，高于其它 ３ 组，说明活性炭的添加和微波的施

加促进了芬顿反应的进行，有利于 ＮＯ 氧化；

２）微波能够提高 ＮＯ 脱除效率是微波热效应和

敏化效应共同作用的结果；
３）在芬顿试剂 ／活性炭耦合微波催化氧化 ＮＯ

的过程中，微波功率、ｐＨ 值、ＡＣ 添加量、Ｆｅ２＋初始浓

度、Ｈ２Ｏ２初始浓度是影响 ＮＯ 脱除效率的重要因素．
实验得出的最佳反应工况为：微波功率 ４００ Ｗ，ｐＨ＝
３， ｍＡＣ ＝ ４ ｇ， ［ Ｆｅ２＋ ］ ０ ＝ ５ ｍｍｏｌ ／ Ｌ， ［ Ｈ２ Ｏ２ ］ ０ ＝
０．３ ｍｏｌ ／ Ｌ，此时 ＮＯ 脱除效率可达到 ４６．３％．
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