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摘要 采用一种新的工程材料多孔碳作为填料 在 个 <1填充着不同孔径多孔碳和驯化培养好的自养型

亚硝酸盐硝化菌的生物过滤器中 进行了净化气体中  的探索性研究 实验采用亚硝酸盐为唯一氮源 在多孔

碳的表面培养生物膜 采用超声波气溶胶发生器来维持过滤器内的湿度并保持多孔碳表面液膜的厚度较小 液相

硝化试验用来比较 种不同孔径的多孔碳之间硝化性能的潜力和差异 结果表明 在亚氮 
 2进口负荷约

 ∗ #的范围内 孔°°≤°°≤多孔碳过滤器的硝化速率最大 达到   ∗

  °°≤ 和 °°≤ 多孔碳过滤器的硝化速率分别达到   ∗  和   ∗   气相试验表明 在  空床

停留时间 1 !进口浓度 1 ∗ 1 的范围内 °°≤ 多孔碳过滤器对  的去除效率为   ∗

 左右 表明了该自养硝化系统在  废气治理中的应用潜力 
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  生物过滤技术是新兴的大气污染控制技

术 具有工艺设备简单 !能耗小 !处理费用低等

特点 已引起广泛的关注≈ ∗  已有的利用生物

过滤技术净化  主要采用的是反硝化路

线≈ ∗  即通过反硝化微生物把  还原成

 该方法主要是使生物过滤器保持缺氧的状

态 从而利用反硝化菌把  还原为无害的氮

气 但该法需要去除掉过滤器中的氧气 这样会

大大提高应用时设备的投资 本研究探索了在

生物过滤器中采用自养硝化氧化过程来净化含

废气 其硝化路线为 

 ψ 
 ψ 


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迄今为止 国内外鲜见有关的研究报道 

1  实验装置和方法

111  填充材料

≤ ƒ 多孔碳 美国 公司

生产 被用作生物过滤器的填料 ≤ ƒ

是碳硅聚合物经热硬化高温分解产生泡沫而形

成的一种网状有开放孔洞的工程材料 它在热

绝缘 !脉冲吸收 !催化剂载体 !气体过滤等许多

领域得到广泛应用≈ 多孔碳有很薄的连接层 

却没有封闭的孔洞 使得这种材料不仅具有大

的比表面积 而且三维连接的开放孔隙可防止

可能出现的流动短路 

实验采用  °°≤ !°°≤ 和 °°≤ 种不

同孔径的多孔碳 其几何比表面积分别为

 ! 和  按要求将其制成长

为 1 !直径为 1 的圆柱体后在接

种培养系统中挂膜 其后被装填在过滤器内 

112  接种培养系统

从某城市污水处理厂二沉池的硝化段取得

活性污泥 用  作为唯一氮源 不额外添

加有机碳源 在 个 细颈锥形瓶中 把污泥

与含 1 2 和 1

 °2°的营养液按一定比例混合 并在其中

连续通入空气 当菌悬液中检测到  
 后 把

多孔碳置于如图 所示的接种培养盆内进行接

种 !挂膜 该接种培养系统主要由一特制的 

带循环喷淋分布装置的 °∂ ≤ 容器和不锈钢支

撑筛组成 利用离心泵将营养液从盆内打至不

锈钢管式分布器 图 中深色部分为带有刻度

的挡板 它用来指示盆内营养液的体积 同时起

到保持离心泵入口溶液的澄清 营养液保持在

以上 它通过喷淋循环系统被均匀分配到

每一多孔碳柱的顶端 盆内共放置 °°≤ !

°°≤ 和 °°≤  种不同孔径的多孔碳各 

段 营养液初始浓度为 

 2 和

 ° 
 2° 当其中  

 2浓度小于

时就更新营养液 该系统被用来在多孔

碳的表面形成自养型亚硝酸盐硝化菌生物膜 

113  生物过滤系统

如图所示 生物过滤系统包括个内径

图 1  接种盆示意图

ƒ  ≥∏ 

图 2  生物过滤器示意图

ƒ  ≥

为 1的聚丙烯圆柱体 内部分别装填孔

径为 °°≤ !°°≤ 和  °°≤ 的经挂膜后的多

孔碳滤料 滤料层高均为  多孔碳在装

填前需在接种培养系统中接种挂膜约 个月 

各过滤器从上到下设有  个规则的气相取样

口 为既能满足消化菌代谢所需的水分 又可达

到控制液体负荷 !减少液膜传质阻力的目的 实

验采用了一个超声气溶胶发生器 将其置于一

个单独的圆柱体内的水面下参见图  通电

后能发生气溶胶 并将该气溶胶与  进口气

流一起自上而下被输送至各生物过滤器中 采

用 进口管道中的质量流量仪和出口管道中

的转子流量计来调节  的浓度和气量 在每

个过滤器的顶部 均装有一个喷嘴 在  气体

停止输入时 采用管道泵通过该喷嘴定时 !自动

地添加营养液以维持菌群的代谢 喷嘴还可用
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作喷淋缓冲溶液≤  溶液来保持

生物过滤器中的  值1 ∗ 1 以满足自

养型硝化菌所要求的微碱性环境 本生物过滤

净化系统被置于一个温度控制在  ε 的恒温

室内 

114  接种培养系统硝化速率的测定

通过测定不同时间循环营养液中的亚氮浓

度以氮原子为基准的亚硝酸盐浓度  
 2

 !总氮浓度≈包括硝酸盐  
 2! 

 2和

铵盐 
 2 用 × 表示 来考察接种培养

系统整体的硝化速率 在取样之前 先往盆内注

自来水至一定刻度 以消除敞开系统因微量蒸

发而造成营养液体积的变化 

115  过滤器液相硝化速率的测定

为确定 个过滤器在不同液体流率下的去

除效率和去除负荷 在气相实验前进行了液相

硝化速率的测试实验 对进口营养液取样 以确

定 × 和  
 2在溶液中的初始浓度 接着每

隔一定时间从每个过滤器的底部收集滤液 用

量筒和秒表可测液相流率 接着分析样品中各

种类氮的含量 

116  气相浓度的测定

在每个过滤器中沿填料层高度均匀分设 

个气体取样口 采用 ≥ 型 

分析仪美国 公司生产在线

测定不同填料层高度处的 浓度 

117  各类无机氮浓度的分析

从接种盆或过滤器滤液中收集 样

品 样品经 1Λ 玻璃纤维纸来过滤掉其中

的固形物 过滤后的样品必须立刻分析或储存

在   ε 冰箱内 以避免样品测量前进一步的

硝化而造成的误差 试剂采用去离子水和分析

纯化学药品 分别采用  !  和

≥来配制  
 2! 

 2和  
 2

的标准浓度 

把  ∂亚硝酸盐试剂粉末加入

样品中 并紧接着用 ≥∏  ∂型分光

光度计在波长  处分析 即可得  
 2

浓度 采用 × 型无机氮分析

仪来分析 ×  和  
 2 浓度≈ 用锌把

 
 2! 

 2还原成  
 2后 测定总

 
 2的浓度来确定 × 浓度 未经锌还原样

品中的  
 2即为样品实际的  

 2浓度 

上述测得的 × 浓度减去  
 2和  

 2

浓度即为  
 2浓度 

118  硝化机理

本实验硝酸净化过程的机理是将气体中的

经自养型亚硝酸盐硝化菌群的氧化 而成为

硝酸态盐的过程 其反应方程式为 

 



 




   

  


2  结果和讨论

211  接种培养系统硝化速率的测定结果

在 和 的驯化之后 测得的接种培

养系统的硝化速率结果见图  结果表明 多孔

碳经驯化挂膜 时 营养液初始的 × 均以

 
 2存在浓度为 1在 之后 

 
 2的浓度减少了   在样品中不能测出

 
 2的含量 这可以认为  

 2被硝化氧

化为  
 2而没有发生反硝化的还原过程 

在经过 时 系统的硝化速率明显加快 

后 起初的 1的  
 2 转化为

 
 2后 经 和 驯化的 × 浓度

分别降低为原来的  和   × 浓度降低的

可能原因包括小部分氮以某种形式进入固形物

的生物质中 连续地取样带走小部分氮等 随着

图 3  驯化 50δ 和 87δ 后 ΤΝ和 ΝΟ−
2 2Ν随时间的变化

ƒ  ×   
 2 ∏

  
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培养时间的增长  
 2转化为  

 2的速

度加快 表明自养硝化菌在多孔碳表面繁殖的

数量增加 挂有生物膜的有效表面积扩大 

212  液相硝化测定结果

向生物过滤器顶部滴加营养液 通过测定

在不同营养液滴加的流率下 进口营养液和各

过滤器低部滤出液的各类无机氮浓度 可以确

定不同孔径多孔碳过滤器的去除效率和去除负

荷 去除效率是生物过滤器硝化氧化的  
 2

占总  
 2的百分比 

去除效率 =
χ − χ

χ
≅   ()

式中 χ为液相进口  
 2浓度 χ为流出液

相  
 2的浓度 

在不同的营养液流速下 °°≤ !°°≤ 和

°°≤ 多孔碳 种过滤器的去除效率如图  

图 表明 °°≤ 多孔碳过滤器表现出最佳去

除效果 在高流速下转化率为   在低流速

下达到   °°≤ 多孔碳过滤器的去除效率

亦随流量的增加而有所下降 在低流速下为

  ∗   在高流速下降低到   ∗   

°°≤ 多孔碳过滤器的去除效率最低 为  

∗   并且随着流速的增加而降低 

图 4  不同液相流速下 3 种生物过滤器的去除效率

ƒ   √

∏ 

 
 2的去除负荷#  即单位时

间 !单位体积营养液经过滤器后 被硝化氧化的

 
 2质量 

去除负荷 =
Θχ − Θχ

ς
()

式中  Θ 为营养液的体积流量 #   

ς为过滤器的滤料体积 

图 示出了在不同的液相  
 2进口负

荷下 °°≤ !°°≤ 和 °°≤ 多孔碳过滤器的

去除负荷 ∀图中的直线表示完全去除进口液相

中的  
 2°°≤ 多孔碳过滤器的去除负荷

比进口负荷略低 该过滤器的去除负荷几乎与

进口负荷成正比 说明在液相硝化实验的条件

下 该过滤器仍然还有潜力 °°≤ 和 °°≤ 多

孔碳过滤器的去除负荷较低 并随进口负荷的

增加而有所降低 但这不足于表明 °°≤ 和

°°≤ 多孔碳过滤器已到达了最大的硝化能

力 

图 5  3 种过滤器的去除负荷与液相 ΝΟ−
2 2Ν进口负荷的关系

ƒ   √

  
 2∏

213  气相实验结果

在生物过滤系统液相硝化实验的基础上进

行了气相实验 图  示出了在进口浓度在

1 下 个过滤器在不同气体空床

停留时间∞2  × ∞ ×

下的去除效率 由图 可见 个过滤器的去除

效率随着 ∞ × 而增大 但在 ∞ × 1或

更大时 增大幅度趋于平稳 °°≤ !°°≤ 和

°°≤多孔碳过滤器的去除效率大约分别在

  !  和   °°≤ 的多孔碳具有最高

的去除效率 其原因是滤料能提供最大的比表

面积 同时也表明该较小孔径型号的多孔碳能

为硝化菌生物膜提供足够的空间而不会堵塞和

/架桥0 当 ∞ × 增大到一定时 去除效率增幅
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趋于平稳 其原因是 ≠在∞ ×较小的范围内 

去除过程属传质控制过程 ∞ × 越大 传递的

质量就越大 去除效率也就大  在 ∞ ×

较大的范围内 去除过程属硝化反应控制过程 

硝化菌的数量是  去除的控制步骤 也就是

说 ∞ × 大到一定的时候 多孔碳表面的硝化

菌来不及/吃0掉从气相传递进来的  从而使

传质推动力气液相  的浓度差减小 使总

体的去除效率没有明显增加 

图 6  去除效率随 ΕΒΡΤ的变化关系

ƒ   √ ∞ ×

在 ∞ × 1 ! 进口浓度 1 ∗

1的范围内 °°≤ 多孔碳过滤器

的去除效率随气体进口浓度的变化关系如图 

所示 去除效率在   ∗  之间 从去除

效率随进口浓度的变化趋势来看 在给定的实

验条件下 去除过程属传质控制过程和反应控

制过程之间的过渡区 但以传质控制过程为主 

图  为 ∞ ×  !  进 口 浓 度

1 下 经归一化后的  浓度随滤

料高度的变化情况 在本实验所采用的多孔碳

孔径范围内 与图 同样表现为较小孔径生物

过滤器的性能较好 而没有因孔径过小而引起

的堵塞和/架桥0等现象 此外进口半截滤料的

去除负荷和去除效率均要高于出口半截 这一

方面是由于越靠近进口 氮源 
 2或 

相对充足 长期液相或气相操作后 硝化菌繁殖

的数量或多孔碳表面有效生物膜面积就较大 

另一方面 ∞ × 为 时 传质过程是一个

主要的控制步骤 因而 越靠近进口 传质推动

力越大 去除效果就越好 

图 7  24ΠΠΧ过滤器的 ΝΟ去除效率与气相进口浓度的关系

ƒ     √ 

∏ °°≤ 

2

图 8  ΝΟ浓度随多孔滤料深度的变化

ƒ   √

从上述接种 !培养过程 以及过滤器中的液

相 !气相实验可以看出 把亚硝酸盐氧化为硝酸

盐 
 ψ  

 的自养亚硝酸盐硝化菌承担

了去除  的任务 进一步验证了在土壤微生

物中的有关结论≈ 

3  结论

首次验证了采用自养硝化氧化过程可

用来净化  废气 多孔碳可作为该过滤系统

中的填料 该自养硝化菌生物过滤系统在净化

废气中具有潜在的应用价值 

采用亚硝酸盐为唯一氮源 !不额外添加

有机碳源驯化得到的自养亚硝酸盐硝化菌群承

担了去除 的任务 

生物过滤器的液相测试表明 在 种不

同孔径多孔碳生物过滤器中 °°≤ 多孔碳过

滤器表现出最大的硝化潜力 在亚氮进口负荷
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约  ∗ # 的范围内 °°≤ 多孔碳

过滤器的硝化速率最大 为   ∗   °°≤

和 °°≤ 多孔碳过滤器的硝化速率分别达到

  ∗  和   ∗   

  在 进 口  浓 度 1 !

∞ ×1左右或更大时 °°≤ !°°≤ 和

°°≤多孔碳生物过滤器的去除效率分别为

  ! 和  左右 在 ∞ × 为 1 !进

口  浓度  ∗ 
 的范围内 °°≤

多孔碳生物过滤器的去除效率在   ∗  

之间 另外 生物过滤器的前半截滤料层内完成

了大部分的 去除量 

生物过滤器的液相和气相测试表明 在

实验所采用的多孔碳孔径的范围内 较小孔径

生物过滤器的性能硝化较好 而没有堵塞和/架

桥0 
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