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板式介质阻挡放电等离子体去除
水中 TAIC的影响因素研究
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[ 摘要  ]  三烯丙基异氰脲酸酯（TAIC）是一种用途极其广泛的精细化工产品，其生产废水难以通过传统的废水

处理方法进行处理。介质阻挡放电是一种高效去除水中难降解有机物的方法，采用介质阻挡放电等离子体处理

TAIC 生产废水，考察了单位面积有效放电功率、溶液初始 pH、电导率、放电间距等参数对 TAIC 去除效果的影响。

结果表明，高放电功率、中性环境、低电导率、减小放电间距有利于提高 TAIC 去除率，实验最佳条件下 TAIC 去除率

可达 89.19%。
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Study on the influencing factors of TAIC removal in 
water by dielectric barrier discharge plasma
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2. State Key Laboratory of Pollution Control & Resource Reuse，School of 
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Abstract：Triallyl isocyanurate（TAIC） is a widely used fine chemical product. The wastewater from the production 
of TAIC is difficult to treat by traditional methods. Dielectric barrier discharge is an efficient method to remove re⁃
fractory organic matter in water. In present work， the Dielectric barrier discharge plasma is used to treat production 
wastewater with TAIC. The influence of effective electric power per unit area，initial pH，conductivity and discharge 
spacing on the removal rate and removal efficiency of TAIC was investigated. The results showed that high electric 
power，neutral environment，low conductivity and reduced discharge spacing were conducive to improving the re⁃
moval rate of TAIC，and the removal rate of TAIC under the best experimental conditions could reach 89.19%.
Key words：dielectric barrier discharge plasma；triallyl isocyanurate（TAIC）；refractory organic wastewater；fine 
chemicals

精细化工作为新材料的重要组成部分，是当今

化学工业中最具活力的新兴领域之一。精细化工产

品的生产过程会产生大量的难降解高盐有机废水，

其中的高浓度盐分对生物处理过程有强烈的抑制作

用，因此通常需要将多种处理工艺联合使用才能有

较好的处理效果。

三烯丙基异氰脲酸酯（TAIC）是一种用途极其

广泛的精细化工产品〔1〕，主要用于多种热塑性塑料、

离子交换树脂和特种橡胶的改性剂、交联剂和助硫

化剂以及光固化涂料、光致抗蚀剂、阻燃剂的合成。

目前主流的 TAIC 生产工艺是以氰酸盐和氯丙烯为

原料，在氯化亚铜等催化剂的作用下合成 TAIC〔2〕，

其生产废水中高浓度的 TAIC、盐分及有机副产物等

难降解有机物导致其难以通过传统废水处理方法进

开放科学（资源服务）
标识码（OSID）：     
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行处理。且 TAIC 分子结构具有较高的对称性，物

理、化学性质较稳定，难以通过传统生化方法降解。

微电解法是通过向高盐废水添加铁碳微电解填

料，利用铁-碳颗粒之间存在的电位差形成无数个

细微原电池，实现对水中有机污染物的降解。荣少

鹏等〔3〕的研究表明，在进水 pH 为 5，铁碳质量比为

2∶1，反应时间为 135 min 的最佳条件下，TAIC 的去

除率达到 48% 以上。

臭氧催化氧化技术是通过反应过程中产生的大

量强氧化性自由基降解水中难降解有机污染物，赵

泽华〔4〕研究表明，在催化剂投加量为 1.2 g/L，污染物

初始质量浓度为 200 mg/L，pH 为 7.0，臭氧投加量为

2 g/h 的最佳实验条件下，反应 40 min 后 TAIC 的去

除率为 93.54%。

介质阻挡放电是一种典型的气相放电方式〔5〕，

可以产生许多高活性物质（如自由基、自由电子、正

离子、负离子），同时放电过程中还会产生 UV 和

O3
〔6-7〕。这些高活性物质以及 O3和 H2O2等都具有较

高的氧化活性或者还原活性，能够快速与污染物反

应，将水体中的有机污染物氧化成小分子或者进一

步氧化成 CO2和 H2O 等〔8-10〕。

目前，介质阻挡放电等离子体对于水中有机污

染物的治理仍处于实验室研究阶段，尚未能在水处

理上大规模地工业化应用。研究的重点主要集中于

如何提高放电反应器的效率上。B. P. DOJČINOVIĆ
等〔11〕在利用介质阻挡放电处理染料废水时发现

H2O2、Fe2+和 Cu2+的加入可以显著提高脱色效率，而

且溶液的 pH 对放电过程中的脱色效果有着重要影

响。X. L. HAO 等〔12〕研究了 4-氯酚在脉冲放电反应

器中的降解，探讨了将 Fe2+、Fe3+和 TiO2 添加到脉冲

放电反应器中后 4-氯酚的降解情况，实验表明，将

Fe2+和 Fe3+引入脉冲放电反应器极大地提高了 4-氯

酚的降解率，将 TiO2 与 Fe2+、Fe3+同时引入脉冲放电

反应器可使 4-氯酚的降解率进一步提高。胡淑恒

等〔13〕研究了 TiO2 催化剂的加入对高压脉冲介质阻

挡放电等离子体处理印染废水的影响效果，实验结

果表明，随着 TiO2催化剂的加入，有机物的去除率呈

现先升高后降低的规律，且投加量存在最佳值。

目前尚未有研究探索介质阻挡放电等离子体对

TAIC 的去除效果。因此本研究探究了板式介质阻

挡放电等离子体对 TAIC 的去除效果及其影响因素，

以期为介质阻挡放电等离子体在高盐难降解废水治

理领域的实际应用提供一定的科学依据和参考

价值。

1 实验部分

1.1　实验仪器与材料

实验试剂：交联剂 TAIC、氢氧化钠、盐酸、氯化

钠、硫酸钠，南京化学试剂有限公司，以上试剂均为

分析纯。

实验仪器：CTP-2000K 型高压脉冲等离子体电

源，南京苏曼电子有限公司；Agilent 2000 型高效液

相色谱，美国安捷伦；PHS-3B 型 pH 计、DDS-11AW
型电导率仪，上海康仪仪器有限公司；BT100-2J 型
蠕动泵，保定兰格恒流泵有限公司。

实验装置见图 1。

反应装置由高压电源、放电电极和接地电极、石

英舟和蠕动泵组成。高压电源可以调节放电过程中

的输出功率。通过改变放电电极的相对高度，可以

调节反应过程中的放电间距。石英舟由 2 mm 厚的

石英玻璃制成，长 12 cm，宽 6 cm，高 2 cm；电极采用

直径 10 cm 的圆形电极板；放电电极与石英舟之间

有圆形石英介质（厚 4 mm，直径 10 cm）。放电过程

中通过调节蠕动泵的流速，保证溶液在石英舟表面

均匀分布。实验过程中石英舟和电极组成的放电装

置会有 5°左右的倾斜，保证溶液在石英舟表面顺利

流动。

1.2　实验方法

首先加入 240 mL 待处理的 TAIC 水溶液，开启

蠕动泵调节流速至 40 mL/min，待溶液在石英舟表面

均匀分布并在系统内顺利完成循环后，开启高压电

图 1　板式介质阻挡放电实验装置

Fig.  1    Plate type dielectric barrier discharge experimental device
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源，根据实验需要调节装置的各个反应参数。放电

过程中每隔 3 min 进行一次取样。由于介质阻挡放

电过程中会产生大量的活性粒子，如·OH、H2O2、O3
等，而这些活性物质在溶液中的存在时间又不尽相

同，因此取样至测试之间的时间会对测定结果产生

一定的影响〔14-16〕，为了保证实验结果的一致性和可

比性，本实验中所有反应后的 TAIC 浓度均为取样静

止 24 h后的测定结果。

溶液中 TAIC 浓度的测定采用高效液相色谱法。

实验中采用的色谱条件〔17〕：色谱柱为 Aglient C18 柱

（150 mm×4.6 mm，5 μm）；流动相 V（甲醇）∶V（水）=
70∶30；流速为 0.1 mL/min；进样量为 10 μL；检测器

为紫外可见检测器；检测波长为 210 nm；柱温为

25 ℃。用上述色谱条件测定配制好的 TIAC 标准溶

液，并根据测定结果绘制 TAIC 浓度 -峰面积标准

曲线。

实验过程中 TAIC 去除率的计算如式（1）所示。

η = C0 - Ct

C0
（1）

式中：η——TAIC 的去除率，%；

C0——水中 TAIC 的初始质量浓度，mg/L；
Ct——经过处理后溶液中剩余的 TAIC 质量浓

度，mg/L。
TAIC 降解速率常数的计算如式（2）所示。

ln C0
Ct

= kt （2）
式中：k——反应速率常数，min-1；

t——反应时间，min。
2 结果与讨论

2.1　单位面积有效放电功率对 TIAC 去除效果的

影响

单位面积有效放电功率是等离子体放电去除

TAIC 过程中的重要影响因素，因为其决定了放电过

程中自由基等活性物质的产生量。在 TAIC 溶液质

量浓度为 100 mg/L，pH=7，放电间距为 2 mm，初始溶

液导电率为 25 μS/cm 的条件下，考察不同单位面积

有效放电功率下对 TAIC 去除效果的影响，结果

见图 2。
由图 2 可知，TAIC 的去除率随着单位面积有效

放电功率的增大而提高。放电前 21 min 反应迅速，

TAIC 的 去 除 率 迅 速 增 加 ，随 后 反 应 渐 缓 ；放 电

45 min，单 位 面 积 有 效 放 电 功 率 为 0.48 W/cm2 时

TAIC 去除率最高，为 85.92%。

TAIC 的降解过程基本符合一级动力学反应，通

过计算得到不同单位面积有效放电功率下 TAIC 的

反应速率常数，结果见表 1。

由表 1 可知，TAIC 的反应速率常数随单位面积

有效放电功率的增加而提高，单位面积有效放电功

率提高 0.16 W/cm2，反应速率提高了 28%。

介质阻挡放电过程中，电极间空隙以及液膜表

面会发生放电反应，产生大量的自由电子（e-）、自由

基（·OH、·H、·O）和活性物质（H2O2、O3）等，这些高

活性物质通过气液表面传质进入溶液内部与 TAIC
反应，完成 TAIC 的氧化降解。当放电功率增强时，

等离子体反应器获得的能量增加，电极间的放电强

度也更加剧烈，放电产生的自由电子的数量和能量

增加，提高了自由基和活性物质的生成数量〔18-19〕。

因此，随着单位面积有效放电功率的提高，TAIC 的

去除率也有相应的提高。但是单位面积有效放电功

率并不是越高越好，这主要是由于介质阻挡放电对

图 2　单位面积有效放电功率对 TAIC去除效果的影响

Fig. 2    Effect of effective electric power per 
unit area on TAIC removal rate

表 1　不同有效放电功率下 TAIC的反应速率常数

Table 1　   Reaction rate constants of TAIC at 
different effective electric power

单位面积有效放电
功率/（W·cm-2）

k/min-1

R2

0.32
0.039 4
0.986

0.40
0.043 8
0.982

0.48
0.050 6
0.970
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能量的利用效率不高，大部分电能都消耗在发热和

溶液温度的升高上。过高的放电功率会导致放电间

隙和溶液温度的迅速升高，加速 O3等活性物质的分

解，抑制 TAIC 去除率的进一步提高。

2.2　溶液初始 pH对 TAIC去除率的影响

溶液初始 pH 作为电化学反应过程中的重要影

响因素，对介质阻挡放电等离子体去除 TAIC 同样有

较大的影响〔20〕。在 TAIC溶液质量浓度为 100 mg/L，放
电间距为 2 mm，单位面积有效放电功率为 0.48 W/cm2

的条件下，考察不同初始 pH对 TAIC去除效果的影响，

结果见图 3。

由图 3 可知，随着溶液初始 pH 的升高，反应

结束时 TAIC 去除率先升高后降低，pH 为 7 时 TAIC
去除率最高，为 89.19%。由此可见 TAIC 在强酸和

强碱环境下的 TAIC 去除率最低，在弱酸和弱碱环境

下 TAIC 去除率基本相同，中性条件下的 TAIC 去除

率最高。

不同初始 pH 下 TAIC 的反应速率常数见表 2。

由表 2 可知，不同初始 pH 条件下 TAIC 降解过

程的反应速率常数变化趋势与反应结束时 TAIC 去

除率的变化趋势基本一致。这主要是由于 TAIC 不

含有碱性或者酸性的基团，因此 pH 并不影响 TIAC

在溶液中的电离和存在状态。但强酸和强碱环境对

介质阻挡放电过程中产生的活性物质和粒子的数量

与存在状态均会产生较大的影响。有研究表明放电

过程中产生·OH 的最佳溶液 pH 范围是 3~5〔21〕，同时

在强碱环境下放电过程中会产生碳酸盐〔22〕并且能

够与·OH 反应〔23〕。但是强酸环境同样会抑制 H2O2
向·OH 和 HO2·的转化，并会加快 O3 的分解速度，减

少了 O3 参与反应的机会和转化生成·OH 的数量。

因此，酸性环境和碱性环境都会对 TAIC 的去除率产

生一定的促进和抑制作用，但均抑制作用大于促进

作用，反应的最佳初始 pH 为中性。

2.3　溶液初始电导率对 TAIC去除率的影响

有研究表明，等离子体放电过程中，溶液电导

率会对等离子体反应装置的放电状态和活性物质

的产生量产生重要影响。在 TAIC 溶液质量浓度为

100 mg/L，pH=7，放电间距为 2 mm，单位面积有效放

电功率为 0.48 W/cm2 的条件下，考察不同电导率对

TAIC 的去除效果的影响，结果见图 4，反应速率常数

见表 3。

由图 4 可知，溶液电导率由 25 μS/cm 增加到

115 μS/cm 时，反应结束后 TAIC 去除率仅从 85.6%

图 3　溶液初始 pH对 TAIC去除效果的影响

Fig. 3    Effect of the initial pH of the 
solution on TAIC removal rate

表 2　不同初始 pH下 TAIC的反应速率常数

Table 2　   Reaction rate constants of TAIC at different initial pH
初始 pH
k/min-1

R2

3
0.038 2
0.990

5
0.045 5
0.972

7
0.049 3
0.982

9
0.042 9
0.964

11
0.038 1
0.951

图 4　溶液初始电导率对 TAIC去除率的影响

Fig. 4    Effect of the initial conductivity of 
the solution on TAIC removal rate

表 3　不同初始电导率下 TAIC的反应速率常数

Table 3　   Reaction rate constants of TAIC 
at different initial conductivities

溶液初始电导率/
（μS·cm-1）

k/min-1

R2

25
0.038 4
0.978

115
0.037 8
0.976

240
0.031 3
0.986
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下降到了 84.7%，但溶液电导率增加到 240 μS/cm 时，

TAIC 去除率出现了明显的下降，仅为 78.38%。由

表 3中的反应速率常数可以得到相同的结论，溶液电

导率由 25 μS/cm 增加到 115 μS/cm 和 240 μS/cm 的过

程中，反应速率分别下降了 1.6% 和 18.5%。

有研究表明，放电过程中当溶液的电导率小于

100 μS/cm 时，·OH 的产生速率最大〔24〕，因此实验中

当溶液初始电导率由 25 μS/cm 增加到 115 μS/cm
时，TAIC 的去除率和反应速率并未发生显著的

变化。当溶液电导率增加到 240 μS/cm时，TAIC的去

除率和反应速率均出现了明显的下降，这是因为溶液

中的带电粒子浓度较高，主要是游离离子，较高的游

离离子会与放电过程产生的电子发生频繁的碰撞，一

方面消耗了大量的电能，降低了介质阻挡放电等离子

体装置的能量利用效率；另一方面电能大量转化为热

能，使溶液温度迅速升高，不利于自由基和活性物质

的产生，从而抑制了 TAIC的去除。

2.4　放电间距对 TAIC去除率的影响

介质阻挡放电中放电间距对放电特性有很大的

影响〔25〕，在 TAIC 质量浓度为 100 mg/L，pH=7，单位面

积有效放电功率为 0.48 W/cm2，初始溶液电导率为

25 μS/cm的条件下，考察不同放电间距对 TAIC去除效

果的影响，结果见图 5，反应速率常数见表 4。

图 5　放电间距对 TAIC去除率的影响

Fig. 5    Effect of discharge spacing on TAIC removal rate
由图 5、表 4 可知，放电间距分别为 2、3、4 mm

时，TAIC 去除率分别为 87.09%、69.70%、58.66%，即

放电间距从 2 mm 分别增加到 3 mm 和 4 mm，TAIC 去

除率分别下降了 19.97% 和 32.64%，反应速率分别

下降了 37.4% 和 53.96%，可见放电间距的增大会大

幅降低 TAIC 的去除率和反应速率。

实验中保持周围黑暗环境，在不同放电间距下

放电时拍摄到的放电现象见图 6。

由图 6 可知，在电极与石英舟之间出现紫色电

光，随着放电间距的增大，紫色电光覆盖范围逐渐变

小，电极间的放电强度明显减弱。这主要是由于放

电间距的增大降低了电极间的电场强度，放电强度

的减弱会导致放电过程中自由基和活性物质生成量

的减少，即可用于氧化 TAIC 的物质量减少，同时也

降低了放电过程中的 UV 强度〔26-27〕，因此 TAIC 的去

除率显著降低。

3 结论和展望

（1）TAIC 的去除率随着单位面积有效放电功率

的提高逐渐提高。单位面积有效放电功率的增强导

致电极间的放电强度更加剧烈，放电产生的自由电

子的数量和能量增加，提高了自由基和活性物质的

生成数量。

（2）中性环境对 TAIC 的去除最为有利。由于

TAIC 不含有碱性或者酸性的基团，因此 pH 并不影

响 TAIC 在溶液中的电离和存在状态。但强酸和强

碱环境均会降低放电过程中 TAIC 的去除效率。

（3）溶液电导率升高、含盐量增加不利于 TAIC
的去除，因为较高的电导率表明溶液中的带电粒子

浓度较高，游离离子会与放电过程产生的电子频繁

碰撞，一方面消耗了大量的电能，降低了介质阻挡放

电等离子体装置的能量利用效率；另一方面电能大

量转化为热能，使溶液的温度迅速升高，不利于自由

基和活性物质的产生。

（4）介质阻挡放电等离子体放电间距的增大会

表 4　不同放电间距下 TAIC的反应速率常数

Table 4　   Reaction rate constants of TAIC 
at different discharge spacings

放电间距/mm
k/min-1

R2

2
0.041 7
0.994

3
0.026 1
0.999

4
0.019 2
0.992

图 6　不同放电间距下的放电现象

Fig. 6    Discharge phenomenon under different discharge spacings
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显著降低 TAIC 的去除率。放电间距增大，电极间的

放电强度明显减弱，导致放电过程中自由基和活性

物质的生成量减少，同时也降低了放电过程中的 UV
强度。

结合目前国内外的研究结果，还存在一些问题

需要解决：

（1）限于实验条件，本实验中所处理的对象均

为超纯水配制的模拟废水，实际废水中各种污染

物可能存在相互之间的影响，而且影响因素更加

复杂多变，因此为了使实验结果更具有实际的指

导意义和参考价值，需要对实际废水开展进一步的

研究。

（2）介质阻挡放电等离子体是一种非常复杂的

物理化学过程，涉及的反应机理复杂，产生的物质种

类多且存活时间短，难以进行有效地分析与研究，如

何对反应过程中各种自由基和有机酸等的含量进行

测定，从而形成明确的催化反应机理，还有待进一步

研究。

（3）介质阻挡放电反应器结构形式多样，在处理

中部分能量会以热能的形式消耗，如何优化反应器

结构从而提高能量利用效率、降低成本，并将其推向

工业化应用也是今后的研究方向之一。
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