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介质阻挡放电处理苯胺废水的试验研究

武海霞!林
!

琳!赵
!

浩!徐炎华

!南京工业大学环境学院#江苏省工业节水减排重点试验室#江苏 南京
#%$$$G

"

摘
!

要!用介质阻挡放电!

ALA

"产生的低温等离子体对含苯胺的废水进行了处理#研究了电极与溶液间距$输

入功率$溶液初始
S

_

值$无机阴离子!

I<

U

$

=[

#U

!

$

I[

#U

D

"和
R8

#j等对苯胺降解的影响
/

试验结果表明#苯胺浓

度为
%$$O

N

%

^

时#电极距液面
$OO

苯胺处理效果最好#输入功率
!C$M

$反应
%$O),

时去除率达
C!'D#f/

苯胺降解率随输入功率和反应时间的增加而增加#弱酸和弱碱性条件下有利于苯胺的降解
/9+I<

$

9+

#

=[

!

和

9+

#

I[

D

对
ALA

降解苯胺有一定的协同作用#去除率最高可提高至
G!'B#f/

溶液中存在
R8

#j时#可协助
ALA

提高对苯胺的去除#

R8

#j为
B$O

N

%

^

时去除率最高可达
GC'$Df/

关键词!介质阻挡放电!

ALA

"&苯胺&低温等离子体

中图分类号!

(F$D

!!!!

文献标志码!

2

!!!!

文章编号'

%$$"EFGD$

!

#$%#

"

$"E$CG#E$"

! /

"

难降解有机物苯胺是一种重要的有机化工原料和化工产品#广泛应用于医药$染料化工$农业和军

工等领域
/

由于苯胺具有-致癌$致畸$致突变.特性#被美国
>Z2

列为优先控制的
%#G

种污染物之一(

%

)

/

我国*污水综合排放标准+!

KLCGFC

,

%GG"

"中苯胺类物质的最高允许排放浓度为
B'$O

N

%

^

#在工业排

水中需严格控制
/

处理含苯胺废水的方法有物理法$化学法和生物法等(

#

)

#但大部分方法或多或少还存在着一些缺

陷(

D

)

/

近几年出现了一种以自由基反应为主导的高级氧化技术,低温等离子体法#其具有高能电子辐

射$臭氧氧化和光化学氧化三种作用#是一种新的废水处理技术(

!

)

#能够有效地分解水中难生物降解有

机污染物(

B

)

/

低温等离子体的产生方法主要有介质阻挡放电!

ALA

"$电晕放电$电弧放电$辉光放电$滑

动弧放电等#其中
ALA

能够在大气压下产生大体积$高能量密度的低温等离子体(

"

)

#已被广泛应用于刻

蚀$材料表面改性$臭氧合成$单色光源$等离子体平板显示等工业领域(

F

)

/

利用
ALA

产生低温等离子体

处理苯胺废水的研究报道较少#本研究使用双介质阻挡$大气压条件下放电来处理苯胺模拟废水#考察

了
ALA

放电参数$溶液初始
S

_

值$盐分和
R8

#j等因素对苯胺处理效果的影响#为
ALA

处理苯胺废水

图
%

!

试验装置及其电气接线图

R)

N

/%

!

=458O+:)4?)+

N

3+O01:588b

S

83)O8,:+<J

]

J:8O

!

的应用提供一定的参考
/

%

!

试
!

验

!/!

!

试验装置

图
%

为试验所用的装置及其电气接线图#

整套装置由电源$反应器及辅助设备组成
/

电源

采用
2IEAIE2I

结构整流逆变#工频
##$@

交

流电压经整流逆变电路和高压变压器后变成幅

值
$

!

D$g@

$频率
B

!

#$g_W

可调的交流电压
/

试验时将待处理水样注入一个直径
#$$OO

#高

B$OO

带盖的石英玻璃皿中#用
!

根直径
#BOO

"

收稿日期!

#$%#E%$E%C

!!

修改稿日期!

#$%#E%%E#G

基金项目!国家水体污染控制与治理科技重大专项!

#$$CQ($F%$%E$$D

"&南京工业大学实验室开放项目

作者简介!武海霞!

%GC$E

"#女#江苏盐城人#博士研究生#讲师#主要从事水污染控制技术研究
/



的陶瓷做高压电极#器皿下方一铁质托盘为接地电极#介质为石英玻璃皿和废水形成的双介质
/

!/"

!

试验试剂

主要试验试剂包括'苯胺$硫酸氢钾$亚硝酸钠$氨基磺酸氨$

9E

!

%E

萘基"乙二胺盐酸盐$氯化钠$硫

酸$氢氧化钠$七水合硫酸亚铁等
/

主要试验仪器包括'电子天平!

L=##!=

#北京赛多利斯仪器系统有限公司"&

S

_

计!

S

_=EDI

#上海精

密科学仪器有限公司"&紫外分光光度计!

-@#!B$

#日本岛津有限公司"&

7[I

!

7[IE@

IZ_

#日本岛津有

限公司"&电导率仪!

AA=E%%A

#上海精密科学仪器有限公司"

/

!/#

!

试验方法

试验所用水样为分析纯苯胺和纯水配制的模拟废水
/

废水浓度均为
%$$O

N

%

^

#溶液初始
S

_

值

"'#

#取
#B$Ô

苯胺废水注入石英玻璃皿中#对其进行
ALA

处理
/

反应一段时间后取样检测#苯胺浓度

采用
9E

!

%E

萘基"乙二胺偶氮光度法进行测定(

C

)

/

图
#

!

放电间距对降解效率的影响

R)

N

/#

!

>1184:01?)J45+3

N

8?)J:+,480,:58?8

N

3+?+:)0,811)4)8,4

]

!

#

!

结果与讨论

"/!

!

电极距液面距离对去除效果的影响

放电间距对
ALA

放电特性有很大的影响#图

#

为低温等离子电源输入功率
!C$M

时#不同电

极与废水液面间距的苯胺去除率
/

图
D

为电极距

离液面
$OO

时溶液
7[I

的变化趋势
/

从图
#

可

以看出#输入功率相同条件下#处理时间延长#苯

胺降解率增加&处理
"O),

时#电极距液面
$OO

苯胺去除率达
FG'D"f

#电极伸入液面下
DOO

和

C OO

时 苯 胺 的 去 除 率 分 别 为
"!'%Bf

和

!G'%%f/

由图
D

可以看出#

ALA

对
7[I

去除率

随放电时间的延长而升高#

%O),

时
7[I

去除率

为
D'D#f

#

%$O),

时为
%B'BFf

#总体
7[I

去除

率不高
/

图
D

!

7[I

变化

"输入功率
!C$M

电极距液面
$OO

#

R)

N

/D

!

I5+,

N

8J017[I;,?83!C$),

S

;:

S

0V83.0<:+

N

8

#

$OOY8:V88,8<84:30?8+,?J0<;:)0,

!

介质阻挡放电过程中#在高压电极和地电极之

间形成等离子体通道#高压电极在气相放电过程中

会瞬间产生高速电子$紫外光和活性粒子!/

[_

$

/

_

$/

[

#

_

$

_

#

[

#

$

[

D

等"#高能电子和活性物质

被输送到电极附近的溶液中(

G

)

#这些物质与溶液产

生各种物理$化学反应#使苯胺得到处理
/

电极伸入

液面后仅能在固液接触面放电#而电极距离液面
$

OO

时靠近液面的电极端放电#放电区域增大#故

后者产生的活性物质多$紫外光强#处理效果较好
/

电极伸入液面下
DOO

的效果总体好于
COO

#是

由于后者能量利用率低的缘故
/

在低温等离子体产生的活性物质中/

[_

氧

化性最强#易攻击有机分子的高电子云密度的部

位#脱去有机分子上的一个氢#形成
P

/自由基#

P

/被水中溶解氧进一步氧化成
P[[

/#反应式见

式!

%

"

!

!

B

"#

P[[

/再发生一系列反应#分解为小

分子(

%$E%%

)

#但由于低温等离子体将大部分苯胺降解

成对苯二酚$间苯二酚$对苯醌$邻苯二酚等中间产物(

%#

)

#没有完全矿化生成
I[

#

#所以
7[I

去除率比
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苯胺去除率低
/

_
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=

[

#
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#
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=

/
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!

D

"

/
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=

P

/
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#

[

!

!

"

P

/
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#

=

P[[

/ !

B

"
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!

放电功率对去除效果的影响

放电输入功率的不同对低温等离子体产生量有影响#进而影响苯胺的处理效果
/

试验输入功率分别

设为
%C$M

$

#!$M

$

D$$M

$

D"$M

$

!#$M

和
!C$M

#电极距液面
$OO

#在不同放电时间下对溶液进行

处理#结果如图
!

所示
/

由图
!

可以看出#随着功率的增加苯胺去除率呈上升趋势#输入功率
!C$M

$处

理时间
%$O),

时去除率为
C!'D#f

#而
%C$M

时仅为
%C'D%f/

在相同的时间内#功率越大#反应体系获

得的能量也越大#电子轰击水溶液产生的各种自由基含量增加#紫外光强度大#活性粒子与有机物分子

发生碰撞机率增大#苯胺去除效果好
/

与其他部分处理苯胺废水(

%DE%B

)的方法相比#

ALA

具有处理效果较

好$反应时间短$不需另外投加化学试剂等优点
/

"/#

!

溶液初始
S

_

值对去除效果的影响

为了考察低温等离子体对水体
S

_

值变化的适应程度#用
_

#

=[

!

和
9+[_

调节溶液初始
S

_

值#

输入功率
!#$M

#电极距液面
$OO

#

ALA

处理效果如图
B/

图
!

!

不同功率下苯胺去除率

R)

N

/!

!

758+Y+:8O8,:01+,)<),8;,?83?)11838,:+

SS

<)8?.0<:+

N

8

!

图
B

!

不同初始溶液
S

_

值下苯胺去除率

R)

N

/B

!

758+Y+:8O8,:01+,)<),8;,?83?)11838,:),):)+<

S

_

由图
B

可以看出#溶液初始
S

_

值对苯胺去除率的影响较大
/

在弱酸和弱碱性条件下#处理效果较

好&溶液初始
S

_

值越小#效果越差
/

这是由于溶液的不同
S

_

值会对放电的电子轰击效果会产生影响#

当溶液中存在大量的
_

j时#在高能电子的作用下#

_

j发生反应转化为氧化性低的
_[

#

$

[

#

(

%"

)

#此反应

消耗了部分能量&而在碱性条件下#

[

D

易发生自分解(

%F

)

#使与水分子作用形成的
!

[_

数量减少#因此

酸性和碱性条件下都不利于
ALA

体对苯胺的降解
/

"/$

!

盐分对去除效果的影响

在实际的工业废水中常含有一定浓度的无机离子#如
I<

U

$

=[

#U

!

$

I[

#U

D

等#这些无机离子对
ALA

产生低温等离子体有一定的影响
/

图
"

为苯胺溶液中含不同浓度
9+I<

时的去除效果#图
F

为溶液中含

不同浓度
9+

#

=[

!

和
9+

#

I[

D

的去除效果#输入功率
!#$M

#电极距液面
$OO/

盐分浓度均以
9+

j计
/

从图
"

可以看出#溶液中存在一定浓度
9+I<

可以提高苯胺的去除率
/

反应
%$O),

时#未投加
9+I<

的苯胺降解率为
FC'D#f

#投加
9+I<B$O

N

%

^

苯胺降解率为
G!'B#f

#其余浓度的降解率均低于未投

加
9+I</

从图
F

可以看出#投加
9+

#

I[

D

B$O

N

%

^

的效果优于
%$$O

N

%

^

#反应
%$O),

时#投加
9+

#

I[

D

B$O

N

%

^

的溶液苯胺去除率
GD'DCf

#

%$$O

N

%

^

的溶液
CC'%Gf

&反应时间短于
!O),

时#投加
9+

#

=[

!

!GC !!!!!!

西
!

安
!

建
!

筑
!

科
!

技
!

大
!

学
!

学
!

报!自然科学版"

!!!!!!!!

第
!!

卷



图
"

!

添加不同
9+I<

浓度时苯胺去除率

R)

N

/"

!

758+Y+:8O8,:01+,)<),8V):5?)11838,:9+I<

!

B$O

N

%

^

的效果高于于
%$$O

N

%

^

的投量#超过
!

O),

后相反&与未投加盐类相比#一定浓度的
9+

#

I[

D

和
9+

#

=[

!

均有助于苯胺的降解
/

溶液中存在无机离子时#

ALA

产生的活性自

由基在向液相主体传递的过程中#会和离子碰撞而

失活#降低了能量的利用率
/

但另一方面#在反应过

程中#

I<

U会发生反应生成次氯酸盐#次氯酸盐具有

较强的氧化性#可以协同等离子体降解苯胺(

%F

)

/

因

此#溶液中存在一定的
9+I<

可以提高或降低苯胺

的降解率
/I[

#U

D

是一种自由基活性粒子的捕获剂#

但其存在能提高苯胺降解率#这与
ALA

处理其他

物质的文献(

G

)和(

%F

)结论不一致#推测放电降解

苯胺过程中/

[_

有一定氧化作用#但不是最重要

的作用
/

无机离子
I<

U

$

=[

#U

!

$

I[

#U

D

对
ALA

处理

苯胺的协同作用和苯胺的降解机理有待进一步研究
/

"/,

!

R8

"Z对去除效果的影响

输入功率
!#$M

#电极距液面
$OO

#投加固体
R8=[

!

/

F_

#

[

#图
C

为一定量的
R8

#j对
ALA

处理

苯胺的效果图
/

从图中可以看出#

R8

#j对低温等离子体有明显的协同作用
/

反应时间超过
"O),

后#投加

R8

#j溶液的苯胺去除率均高于未投加
R8

#j的溶液
/

反应至一定时间后#不同浓度
R8

#j溶液苯胺的去除

率差别不大
/R8

#j为
%$O

N

%

^

时#处理
%$O),

苯胺去除率由
FC'D#f

提高至
G"'C"f

#

R8

#j为
B$O

N

%

^

时去除率为
GC'$Df/

反应当溶液中有适量
R8

#j存在时#与
ALA

产生的
_

#

[

#

发生
R8,:0,

反应#产生更

多的/

[_

(

%C

)

#从而提高了苯胺橙的去除率
/

但
R8

#j投加量过大时#会消耗/

[_

生成
R8

Dj和
[_

U

#因

此不是
R8

#j浓度越高效果越好
/

此外#在反应初始阶段#由于溶液中离子的存在阻碍了活性离子与苯胺

的接触#故
R8

#j的协同作用不明显
/

图
F

!

添加不同
9+

#

=[

!

和
9+

#

I[

D

浓度时苯胺去除率

R)

N

/F

!

758+Y+:8O8,:01+,)<),8V):5?)11838,:

9+

#

=[

!

+,?9+

#

I[

D

40,48,:3+:)0,

图
C

!

添加不同
R8

#j浓度时苯胺去除率

R)

N

/C

!

758+Y+:8O8,:01+,)<),8V):5

?)11838,:R8

#j

40,48,:3+:)0,

D

!

结
!

论

ALA

产生的低温等离子体对苯胺有较好的去除效果#能将苯胺转化成小分子有机物
/

初始浓度

%$$O

N

%

^
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