
　 　　　　　　　 　２０１９年１１月 第３４卷 第６期
ＪＯＵＲＮＡＬＯＦＬＩＧＨＴＩＮＤＵＳＴＲＹ　Ｖｏｌ．３４Ｎｏ．６Ｎｏｖ．２０１９

　　收稿日期：２０１９－０６－１３

基金项目：国家自然科学基金项目（４１７０１５６９）；郑州轻工业大学博士基金项目（２０１８ＢＳＪＪ０２３）；河南省重点研发与推广专

项（１９２１０２３１０２４３）；河南省创新型科技团队项目（ＣＸＴＤ２０１５０２３）

作者简介：宋亚丽（１９８８—），女，河南省开封市人，郑州轻工业大学讲师，博士，主要研究方向为光催化技术在水体修复中

的应用．

通信作者：张宏忠（１９６８—），男，河南省新乡市人，郑州轻工业大学教授，博士，主要研究方向为环境水处理技术．

引用格式：宋亚丽，张肖静，朱艺博，等．Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４可见光催化技术降解水中磺胺嘧啶的研

究［Ｊ］．轻工学报，２０１９，３４（６）：７２－７９．
中图分类号：Ｘ７０３　　文献标识码：Ａ　　
ＤＯＩ：１０．３９６９／ｊ．ｉｓｓｎ．２０９６－１５５３．２０１９．０６．０１０
文章编号：２０９６－１５５３（２０１９）０６－００７２－０８

Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４可见光催化技术降解
水中磺胺嘧啶的研究
Ｓｔｕｄｙｏｎｄｅｇｒａｄａｔｉｏｎｏｆｓｕｌｆａｄｉａｚｉｎｅｉｎｗａｔｅｒｂｙｖｉｓｉｂｌｅｌｉｇｈｔｃａｔａｌｙｔｉｃｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ
ｏｆＡｇ／ｇＣ３Ｎ４

关键词：

Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４；可见光催
化技术；磺胺嘧啶；降

解机理

Ｋｅｙｗｏｒｄｓ：
Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４；
ｖｉｓｉｂｌｅｌｉｇｈｔｃａｔａｌｙｔｉｃ
ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ；ｓｕｌｆａｄｉａｚｉｎｅ；
ｄｅｇｒａｄａｔｉｏｎｍｅｃｈａｎｉｓｍ

宋亚丽，张肖静，朱艺博，金雅霖，张硕，张宏忠
ＳＯＮＧＹａｌｉ，ＺＨＡＮＧＸｉａｏｊｉｎｇ，ＺＨＵＹｉｂｏ，ＪＩＮＹａｌｉｎ，ＺＨＡＮＧＳｈｕｏ，
ＺＨＡＮＧＨｏｎｇｚｈｏｎｇ

郑州轻工业大学 材料与化学工程学院／环境污染治理与生态修复河南省协同创
新中心，河南 郑州４５０００１
ＣｏｌｌｅｇｅｏｆＭａｔｅｒｉａｌａｎｄＣｈｅｍｉｃａｌＥｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ／Ｈｅ′ｎａｎＣｏｌｌａｂｏｒａｔｉｖｅＩｎｎｏｖａｔｉｏｎＣｅｎｔｒｅｏｆ
ＥｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌＰｏｌｌｕｔｉｏｎＣｏｎｔｒｏｌａｎｄＥｃｏｌｏｇｉｃａｌＲｅｓｔｏｒａｔｉｏｎ，ＺｈｅｎｇｚｈｏｕＵｎｉｖｅｒｓｉｔｙｏｆＬｉｇｈｔＩｎｄｕｓｔｒｙ，
Ｚｈｅｎｇｚｈｏｕ４５０００１，Ｃｈｉｎａ

摘要：将Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４（银／石墨相氮化碳）可见光催化技术应用于废水中磺胺嘧
啶的去除，考察Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４对磺胺嘧啶的降解效果、水质因素对降解效果的影
响、降解机理、中间产物及其应用于实际水体时磺胺嘧啶的降解情况．结果表
明：１）质量分数为５％ 的 Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４在可见光照射下能将磺胺嘧啶有效降解，
去除率高达９８．３％，且降解过程符合拟一级动力学模型；２）溶液的 ｐＨ值和碱
度对Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４降解磺胺嘧啶的效果影响不大，但溶液中腐殖酸的存在对磺胺
嘧啶的降解起抑制作用；３）在磺胺嘧啶的降解过程中，·Ｏ２

－和光生空穴是主要

的活性物种；４）降解过程主要产生４种中间产物，分别为２－氨基嘧啶、对氨基
苯磺酸、羟基化磺胺嘧啶和硝基化磺胺嘧啶；５）以松花江水和生活污水的二级
出水为水质背景时，Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４对磺胺嘧啶的去除率分别为９５．４％和７７．５％．
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０　引言

磺胺类抗生素是一类人工合成的抗菌药

物，主要应用于医疗和养殖业［１］．随着磺胺类抗

生素的广泛应用，很多国家的地表水和二级出

水中都检测到了磺胺类抗生素的存在［２－３］，其

中检出频率较高的有磺胺甲恶唑和磺胺嘧

啶［４］．这些磺胺类抗生素的存在会导致抗性菌

和抗性基因的产生，对生态环境造成潜在

危害［５］．

由于传统污水生物处理方法在降解磺胺类

抗生素中降解效果不理想，不能将这类有机物

彻底去除［６］，磺胺类抗生素有可能随着二级出

水进入到水环境中，所以，对磺胺类抗生素进行

深度处理是很有必要的．目前，常用的深度去除

磺胺类抗生素的方法为高级氧化法［７］，包括过

硫酸盐活化法［８］、碘自由基氧化法［９］、光催化技

术［１０］等．其中，光催化技术是一种利用可见光

或太阳光去除水体中有机污染物的方法，因其

具有绿色环保、无二次污染等优点，已被美国环

保局列为最具有产业化前景的新技术［１１］．在光

催化技术降解有机污染物的研究中，银／石墨相

氮化碳（Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４）已被证实在可见光下能将

磺胺甲恶唑有效降解［１２］，但是对水体中检出频

率较高的磺胺嘧啶的降解效果还不确定，而这

对于Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４可见光催化技术是否能应用于

磺胺类抗生素的去除至关重要．

本文拟在Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４可见光催化降解磺胺

甲恶唑的基础上，采用催化性能最优的质量分

数为５％的 Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４（指纳米 Ａｇ颗粒在 Ａｇ／

ｇＣ３Ｎ４中所占的质量分数为５％，本文简写为

Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４）为催化剂，考察其在可见光下降解

磺胺嘧啶的效果、降解机理、中间产物及其用于

实际水体时对磺胺嘧啶的去除率，以期为 Ａｇ／

ｇＣ３Ｎ４可见光催化技术在磺胺类抗生素去除领

域的应用奠定理论基础．

１　材料与方法

１．１　试剂与设备
尿素、聚乙烯吡咯烷酮（ＰＶＰ）、叔丁醇（ｔ

ＢｕＯＨ）、ＡｇＮＯ３，国药集团化学试剂有限公司

产；磺胺嘧啶、腐殖酸（ＨＡ）、ＥＤＴＡ２Ｎａ，西格玛

奥德里奇贸易有限公司产；ＮａＨＣＯ３，ＮａＯＨ，西

陇化工股份有限公司产；浓Ｈ２ＳＯ４，天津市光复

精细化工有限公司产．以上试剂均为分析纯．

ＨＳＸ－Ｆ／ＵＶ３００氙灯光源（该光源配置有

４００ｎｍ的截止滤光片以保证照射到磺胺嘧啶

溶液上的光为可见光），北京泊菲莱科技有限

公司产；ＴＭ－０６１０Ｐ马弗炉，北京盈安美诚科

学仪器有限公司产；ＡＣＱＵＩＴＹＵＰＬＣ超高效液
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相色谱仪，安捷伦科技有限公司产；ＨＴ－３００ＢＱ

超声波清洗槽，济宁恒通超声电子设备有限公

司产；ＡＬ１０４分析天平，瑞士梅特勒－托利多公

司产；３３１０ｐＨ计，德国ＷＴＷ实验仪器公司产．

１．２　Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４光催化剂的制备
ｇＣ３Ｎ４的制备：将装有１０．０ｇ尿素的氧化

铝坩埚加盖后置于马弗炉中，以 ０．５℃／ｍｉｎ的

升温速率升至 ５５０℃，然后在该温度下维持

３ｈ．待马弗炉内温度降到室温后，将得到的固

体取出，并用去离子和无水乙醇分别洗涤３次

后，于６０℃的温度下烘干，即得ｇＣ３Ｎ４．

Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４的制备
［１２］：首先，将０．１ｇｇＣ３Ｎ４

超声分散于１００ｍＬ去离子水中，然后加入到

３０ｍＬＡｇＮＯ３和 ＰＶＰ的混合液中，搅拌３０ｍｉｎ

使其混合均匀，即得所需悬浮液，该悬浮液中

Ａｇ＋质量浓度为０．１７ｍｇ／Ｌ，ＰＶＰ质量浓度为

１０ｍｇ／Ｌ．最后，将上述悬浮液（温度保持在

２５℃）置于氙灯下光照１．５ｈ，然后通过离心分

离的方式对所得固体进行洗涤，经烘干后保存备

用，该固体样品记为Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４．

１．３　Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４降解磺胺嘧啶的效能分析

实验

　　Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４可见光催化降解磺胺嘧啶的实

验：将５ｍｇＡｇ／ｇＣ３Ｎ４超声分散于１００ｍＬ浓度

为１０μｍｏｌ／Ｌ（２．５ｍｇ／Ｌ）的磺胺嘧啶溶液中，

在无光照的条件下搅拌 ３０ｍｉｎ，使磺胺嘧啶与

催化剂之间达到吸附 －脱附平衡，然后进行光

催化降解磺胺嘧啶的实验．反应一定时间后，取

出１．５ｍＬ的反应液并经膜（膜滤径为０．２２μｍ）

过滤后进行液相色谱检测．

自由基捕获实验：以 ＥＤＴＡ２Ｎａ和 ｔＢｕＯＨ

为捕获剂，分别考察光生空穴和·ＯＨ在降解过

程中的作用［１３－１４］，实验步骤与Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４可见

光催化降解磺胺嘧啶的实验相似．不同的是，在

磺胺嘧啶与催化剂之间达到吸附 －脱附平衡

后，需要向反应液中分别加入浓度均为

１ｍｍｏｌ／Ｌ的ＥＤＴＡ２Ｎａ和 ｔＢｕＯＨ，然后再进行

光催化实验；在考察·Ｏ２
－作用的实验中，需要

从吸附反应开始便向反应液中通入 Ｎ２以赶走

溶解氧，直到实验结束［１５］．

不同水质中磺胺嘧啶降解效果研究实验：

以松花江水和生活污水的二级出水（取自哈尔

滨市文昌污水处理厂，生物处理工艺为Ａ／Ｏ工

艺）为水质背景，考察Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４可见光催化降

解磺胺嘧啶的效果．在该实验中，分别用经

０．４５μｍ的醋酸纤维膜过滤后的松花江水和生

活污水的二级出水来配制浓度为１０μｍｏｌ／Ｌ的

磺胺嘧啶溶液，其他实验步骤同 Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４可

见光催化降解磺胺嘧啶的实验步骤．松花江水

的水质指标为：ｐＨ值为 ７．５，ＵＶ２５４为 ０．１１２，

ＤＯＣ为５．８４ｍｇ／Ｌ，碱度为２１０ｍｇ／Ｌ（以ＣａＣＯ３
计）；生活污水的水质指标为：ｐＨ值为 ７．６，

ＵＶ２５４为０．１５０，ＤＯＣ为 ８．３２ｍｇ／Ｌ，碱度为

２２８ｍｇ／Ｌ（以ＣａＣＯ３计）．

１．４　分析方法
采用配有紫外检测器的超高效液相色谱仪

来检测磺胺嘧啶的浓度：检测波长为２６５ｎｍ，

分析柱为ＢＥＨＣ１８（２．１ｍｍ×５０ｍｍ×１．７μｍ），

流动相流速为０．１ｍＬ／ｍｉｎ，流动相为体积分数

０．１％的甲酸和乙腈混合液，二者的体积比为

７０３０．

采用高效液相色谱 －质谱（ＵＰＬＣ／ＭＳ／

ＭＳ）联用仪对降解过程中的氧化产物种类进行

检测，液相分离条件与超高效液相色谱仪的检

测条件相同，质谱检测条件为正离子模式的全

谱扫描．

２　结果与讨论

２．１　Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４可见光催化降解磺胺嘧啶的

效果分析

　　首先考察在可见光照射下，纯 ｇＣ３Ｎ４和

Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４降解磺胺嘧啶的效果图和动力学模

·４７·
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型（见图１）．从图１ａ）可以看出，经可见光照射

３０ｍｉｎ后，ｇＣ３Ｎ４降解磺胺嘧啶的去除率为

７７．３％，而 Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４降解磺胺嘧啶的去除率

高达９８．３％．此外，对两种光催化体系的降解

过程进行动力学分析可知，两个体系的降解过

程均符合拟一级动力学模型，如图１ｂ）所示．从

图１ｂ）可以看出，ｇＣ３Ｎ４在可见光照射下降解

磺胺嘧啶的一级动力学常数为０．０４９ｍｉｎ－１，而

Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４降解磺胺嘧啶的一级动力学常数为

０．１３９ｍｉｎ－１．这表明，Ａｇ纳米颗粒在 ｇＣ３Ｎ４片

上的成功负载很大程度地提高了磺胺嘧啶的降

解效率．

图１　不同催化剂在可见光照射下

降解磺胺嘧啶的效果图和动力学模型

Ｆｉｇ．１　Ｅｆｆｅｃｔｄｉａｇｒａｍａｎｄｋｉｎｅｔｉｃｍｏｄｅｌｏｆ

ｓｕｌｆａｄｉａｚｉｎｅｄｅｇｒａｄａｔｉｏｎｂｙｄｉｆｆｅｒｅｎｔ

ｃａｔａｌｙｓｔｓｕｎｄｅｒｖｉｓｉｂｌｅｌｉｇｈｔ

结合前期研究结果［１２］可以得出：对于水中

检出频率较高的磺胺甲恶唑和磺胺嘧啶，Ａｇ／

ｇＣ３Ｎ４在可见光照射下都能将其有效降解．

２．２　Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４可见光催化降解磺胺嘧啶效

果的主要影响因素分析

　　水质因素对Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４可见光催化降解磺

胺嘧啶效果的影响见图２．溶液的ｐＨ值不仅影

图２　水质因素对Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４可见光催化

降解磺胺嘧啶效果的影响

Ｆｉｇ．２　Ｅｆｆｅｃｔｏｆｗａｔｅｒｑｕａｌｉｔｙｆａｃｔｏｒｓｏｎ

Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４ｃａｔａｌｙｔｉｃｄｅｇｒａｄａｔｉｏｎｏｆｓｕｌｆａｄｉａｚｉｎｅ

ｕｎｄｅｒｖｉｓｉｂｌｅｌｉｇｈｔ

·５７·
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响磺胺嘧啶（ｐＫａ１＝２．１５±０．２０，ｐＫａ２＝６．４１±

０．１４）在水溶液中的存在形态［１６］，而且还影响

·ＯＨ和·Ｏ２
－等自由基在水中的分布情况［１７］．

由图２ａ）可以看出，当溶液ｐＨ值由５．０增加到

９．０并在可见光照射３０ｍｉｎ后，Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４降

解磺胺嘧啶的去除率都能达９８％以上．这说明

溶液ｐＨ值对 Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４体系降解磺胺嘧啶的

效果影响不明显，在ｐＨ值为５．０～９．０的范围

内，磺胺嘧啶都能被有效降解．

ＨＣＯ３
－是水体中普遍存在的一种·ＯＨ捕

获剂，与·ＯＨ反应后生成氧化能力较弱的

·ＣＯ３
－［１８］，进而影响Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４体系对磺胺嘧

啶的降解效果．由图２ｂ）可以看出，当ＨＣＯ３
－的

浓度由０ｍｍｏｌ／Ｌ增加到５．０ｍｍｏｌ／Ｌ时，并在

可见光照射３０ｍｉｎ后，Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４降解磺胺嘧

啶的去除率变化趋势基本一致，即溶液的碱度

对Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４体系降解磺胺嘧啶的效果影响不

明显，都能将其有效降解．这可能是因为在降解

磺胺嘧啶的过程中，·ＯＨ不是主要的活性

物种．

ＨＡ是一种普遍存在于天然水体中的有机

物，是水体中天然有机物的代表，其自身具有的

一些有机官能团可以消耗氧化剂，从而抑制有

机污染物的去除．由图２ｃ）可以看出，当 ＨＡ的

质量浓度由０ｍｇ／Ｌ增加到５．０ｍｇ／Ｌ并在可见

光照射３０ｍｉｎ后，对磺胺嘧啶的去除率逐渐降

低，这说明ＨＡ对磺胺嘧啶的降解起到抑制作

用．这一方面是因为 ＨＡ携带的一些官能团会

与活性物种反应，使得参与降解磺胺嘧啶的活

性物种减少，导致其去除率降低［１９］；另一方面

是因为ＨＡ能吸收一定的光子，导致Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４
对光子的利用率下降，从而使其去除率

降低［２０］．

２．３　Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４可见光催化技术降解磺胺嘧

啶机理分析

　　采用自由基捕获实验来探究活性物种在

Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４可见光催化降解磺胺嘧啶过程中的

作用．不同捕获剂对 Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４降解磺胺嘧啶

效果和动力学常数的影响见图３．由图３ａ）可以

看出，当在反应体系中加入 １ｍｍｏｌ／ＬＥＤＴＡ

２Ｎａ时，磺胺嘧啶的降解效果受到抑制，对磺胺

嘧啶的去除率由９８．３％下降到３１．７％．当在反

应体系中加入１ｍｍｏｌ／ＬｔＢｕＯＨ时，对磺胺嘧

啶的去除率有稍许降低，但是变化不明显．此

外，反应体系中Ｎ２的通入也抑制了磺胺嘧啶的

降解，对磺胺嘧啶的去除率由 ９８．３％ 降低到

３２．０％．

通过对加入不同捕获剂后的反应过程进

行动力学分析可知，降解过程均符合拟一级动

力学模型．从图３ｂ）可以看出，当向反应体系

图３　不同捕获剂对Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４可见

光催化降解磺胺嘧啶效果和动力学常数的影响

Ｆｉｇ．３　Ｅｆｆｅｃｔｓｏｆｄｉｆｆｅｒｅｎｔｃａｐｔｕｒｅａｇｅｎｔｓｏｎｔｈｅ

ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙａｎｄｋｉｎｅｔｉｃｃｏｎｓｔａｎｔｏｆＡｇ／ｇＣ３Ｎ４

ｄｅｇｒａｄａｔｉｏｎｏｆｓｕｌｆａｄｉａｚｉｎｅｕｎｄｅｒｖｉｓｉｂｌｅｌｉｇｈｔ

·６７·
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中加入 １ｍｍｏｌ／ＬＥＤＴＡ２Ｎａ并通入 Ｎ２时，

Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４可见光催化降解磺胺嘧啶的动力学

常数分别为０．０１２ｍｉｎ－１和０．０１３ｍｉｎ－１，远小

于Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４可见光催化下降解磺胺嘧啶的常

数（０．１３９ｍｉｎ－１）；ｔＢｕＯＨ的加入对Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４
可见光催化降解磺胺嘧啶的动力学常数影响不

大．以上实验结果表明，光生空穴和·Ｏ２
－ 是磺

胺嘧啶降解过程中的主要活性物种，而·ＯＨ在

磺胺嘧啶的降解过程中的作用很微弱．

２．４　Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４可见光催化降解磺胺嘧啶过

程中间产物的鉴定分析

　　采用等度洗脱的液相色谱分离方式和正离

子全扫模式的质谱分析方式，对 Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４可

见光催化降解磺胺嘧啶过程中的中间产物进行

了鉴定与分析，中间产物的质谱离子和分子结

构见表１．由表１可知，共鉴定出了４种中间产

物，分别为 ＴＰ９５（ｍ／ｚ＝９６）、ＴＰ１７３（ｍ／ｚ＝

１７４）、ＴＰ２６６（ｍ／ｚ＝２６７）和ＴＰ２８０（ｍ／ｚ＝２８１）．

其中，中间产物 ＴＰ９５的主要质谱离子为５３和

７９，这是因为在降解过程中磺胺嘧啶结构中

Ｓ—Ｎ键的断裂生成了２－氨基嘧啶；ＴＰ１７３的

主要质谱离子为５７，８６和１０５，这是因为 Ｓ—Ｎ

键的断裂生成了对氨基苯磺酸；ＴＰ２６６的主要

质谱离子为６９，１２７，１５６和１７３，这是因为苯环

与产生的羟基反应生成了羟基化磺胺嘧啶；

ＴＰ２８０的主要质谱离子为 ７５，９５，１２２，１６９和
２６５，这是由于苯环上的氨基氧化成硝基而生成
了硝基化磺胺嘧啶．在 Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４可见光降解
磺胺甲恶唑的过程中也发现了类似中间产物的

产生途径［１２］．这说明Ｓ—Ｎ键的断裂、苯环的羟
基化和苯环上氨基的硝基化，是 Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４可
见光催化降解磺胺类抗生素的主要途径．
２．５　实际水体中 Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４对磺胺嘧啶的降

解效果分析

　　分别以松花江水和生活污水的二级出水为
水质背景，考察 Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４可见光催化对磺胺
嘧啶的去除情况，结果见图 ４．从图 ４可以看
出，经可见光照射３０ｍｉｎ后，在松花江水中对
磺胺嘧啶的去除率为９５．４％，在生活污水的二
级出水中对磺胺嘧啶的去除率为７７．５％．与去
离子水相比，在松花江水中对磺胺嘧啶的去除

率变化不大，而在生活污水的二级出水中，对磺

表１　中间产物的质谱离子和分子结构

Ｔａｂｌｅ１　Ｍａｓｓｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙｆｒａｇｍｅｎｔｓｏｆｉｎｔｅｒｍｅｄｉａｔｅｐｒｏｄｕｃｔｓａｎｄｔｈｅｉｒｓｔｒｕｃｔｕｒｅｓ

中间产物 分子式 质谱离子（ｍ／ｚ）＋ 分子结构

ＴＰ９５ Ｃ４Ｎ３Ｈ５ ５３，７９

ＴＰ１７３ Ｃ６Ｈ８Ｎ２Ｏ２Ｓ ５７，８６，１０５

ＴＰ２６６ Ｃ１０Ｈ１０Ｎ４Ｏ２Ｓ ６９，１２７，１５６，１７３

ＴＰ２８０ Ｃ１０Ｈ８Ｎ４Ｏ４Ｓ ７５，９５，１２２，１６９，２６５

·７７·
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图４　水质背景对Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４可见光催化

降解磺胺嘧啶效果的影响

Ｆｉｇ．４　Ｅｆｆｅｃｔｏｆｗａｔｅｒｑｕａｌｉｔｙｂａｃｋｇｒｏｕｎｄ

ｏｎｄｅｇｒａｄａｔｉｏｎｏｆｓｕｌｆａｄｉａｚｉｎｅｕｎｄｅｒｖｉｓｉｂｌｅ

ｌｉｇｈｔｂｙＡｇ／ｇＣ３Ｎ４

胺嘧啶的去除率下降了１８．８％，这可能是因为

生活污水的二级出水中的有机物含量较高．

３　结论

本研究以 Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４为光催化剂，考察了

可见光下质量分数为５％的 Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４对水中

磺胺嘧啶的降解效果、主要影响因素、降解机

理、中间产物及其在实际水体中磺胺嘧啶的去

除，得到如下结论：

１）经可见光光照３０ｍｉｎ之后，Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４
对磺胺嘧啶的去除率和一级动力学常数分别为

９８．３％ 和 ０．１３９ｍｉｎ－１，均高于 ｇＣ３Ｎ４ 的

７７．３％ 和０．０４９ｍｉｎ－１；

２）溶液的ｐＨ值和碱度对 Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４降解

磺胺嘧啶的效果影响不明显，而溶液中 ＨＡ的

存在会抑制磺胺嘧啶的降解；

３）在Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４可见光降解磺胺嘧啶的过

程中，·Ｏ２
－和光生空穴是主要活性物种，而

·ＯＨ在磺胺嘧啶降解过程中的作用很微弱；

４）Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４可见光降解磺胺嘧啶的中间

产物主要有２－氨基嘧啶、对氨基苯磺酸、羟基

化磺胺嘧啶和硝基化磺胺嘧啶，Ｓ—Ｎ键的断

裂、苯环的羟基化和苯环上氨基的硝基化是

Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４可见光降解磺胺类抗生素的主要

途径；

５）以松花江水为水质背景时，Ａｇ／ｇＣ３Ｎ４
在可见光下仍能将磺胺嘧啶有效降解，去除率

达９５．４％，而以生活污水的二级出水为水质背

景时，对磺胺嘧啶的去除率为７７．５％．

本文提出了一种降解磺胺嘧啶的绿色处理

方法，为实际水体中磺胺嘧啶的去除提供了理

论依据和技术支持．
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