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摘  要 

通过单因素实验法，研究了初始浓度、过硫酸盐浓度和溶液pH对电晕放电等离子体协同过硫酸盐对于水

中烟嘧磺隆处理效果的影响，以期找到对处理效果影响最大的因素，并对电晕放电的降解机理进行了分

析。实验结果表明，样品的初始浓度、过硫酸盐浓度对于等离子体处理烟嘧磺隆的影响较小，pH对于烟

嘧磺隆处理效果影响较大，处理烟嘧磺隆的最佳条件为电源电压24 kV，初始浓度40 mg/L，过硫酸盐浓

度3.5 g/L，pH5。 
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Abstract 
In this paper, the effects of initial concentration, persulfate concentration and solution pH on the 
treatment of fumisulfuron in water by corona discharge plasma and persulfate were studied by 
single factor experiment, in order to find out the most influential factors, and the degradation 
mechanism of corona discharge is analyzed. The experimental results show that the initial con-
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centration and persulfate concentration of samples have little effect on the plasma treatment of 
fumisulfuron, while pH has a great effect on the treatment effect of fumisulfuron. The optimal con-
ditions for the treatment of fumisulfuron are 24 kV power supply voltage, 40 mg/L initial concen-
tration, 3.5 g/L persulfate concentration, pH5. 
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1. 引言 

随着人口不断增长，各国对于粮食的需求逐渐提高，这就对农作物的产量有了更高的要求。为解决

病虫草害给农业生产过程带来的巨大经济损失，“农药”应运而生。通过广泛使用除草剂来改善农业生

产环境，可以提高农作物的产量，为农业生产带来巨大的经济收益。其中，磺酰脲类除草剂应具有高效、

广谱、低毒、高选择性等特点从而得到了广泛的应用[1]。 
磺酰脲类除草剂是目前世界上使用量最大的一类除草剂，其是由美国杜邦公司于 20 世纪 70 年代开

发出的一种选择性内吸传导型除草剂[2] [3] [4]。其在使用过程中可以使植物的植物体内乙酰乳酸合成酶

或乙酸羟酸合成酶失去活性，从而阻止细胞生长使植物枯死。其可以高效去除敏感作物，但对于耐受作

物基本无害。 
烟嘧磺隆(Nicosulfuron)又名烟磺隆、玉农乐，是目前全球范围内消费量最高的磺酰脲类除草剂之一，

其在我国的消费年消费量也达到了 2000 吨以上[5]。其一般用于对玉米田中一年生和多年生禾本科杂草、

莎草和某些阔叶杂草的防除。烟嘧磺隆自引入我国以来，由于其高效、用量小、对玉米作物安全等优点

得到了广泛的应用，已成为我国北方夏季玉米农田的首选。但作为一种长残效类除草剂，烟嘧磺隆在施

用后可以通过沉淀、吸附、溶解等多种环境行为在环境中迁移，其潜在的危害不可估量。据相关显示，

大量使用烟嘧磺隆可能会对农作物造成药害和爆发抗性杂草灾害[6]，故需要找到一种有效处理水体中烟

嘧磺隆残留的方法。 
目前对于烟嘧磺隆的降解进行的研究还不够成熟，主要集中在微生物降解方面[7]。此外还有采用光

催化氧化和电化学氧化法[8]等处理烟嘧磺隆的相关研究。Lu 等研究发现枯草芽孢杆菌YB1和黑曲霉YF1
单独降解烟嘧磺隆在最佳条件下降解效率分别为 87.9%和 98.8%。Zhao 等研究利用受污染土壤中分离出

的硝基还原假单胞菌对烟嘧磺隆进行降解处理，实验发现动力学遵循一阶模型。Benzi 等采用高效液相色

谱–质谱法确定了光诱导烟嘧磺隆降解的五种产物。Chen 等制备了三种基于 IrO2的 DSA 电极来电解烟

嘧磺隆[9] [10] [11] [12]。但以上处理方法均不能实现快速地对烟嘧磺隆进行处理，且存在各自的缺点，

为探究一种在短时间内对水中烟嘧磺隆处理的技术，本实验采用了低温等离子体法对其进行处理研究。 
等离子体是自然界的第四种物质状态，由电子、离子及处于固态和激发态的中性物质构成。其在宇

宙中存在率达 99%，而在大气层内，某种气体在受到外来作用时(一般为高温或强电磁场)，气体内的自

由电子受力加速，然后其中的各种中性粒子撞击，从而时气体分子中的电子与原子核分离，产生自由电

子和离子。新形成的自由电子继续受力加速、碰撞，发生电子雪崩，整个过程称为气体的离子化。离子
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化后的气体虽然含有各种阴阳离子、自由电子、中性粒子等，但整体呈现电中性，因此被称为“等离子

体”。 
低温等离子体放电根据气体放电形式可分为电晕放电(corona discharge)、辉光放电(glow discharge)和

流注放电(streamer discharge)。等本文采用了以气液两相为放电背景的电晕放电针板式反应器对水中烟嘧

磺隆进行处理。电晕放电可以通过产生自由电子和活性物质等直接和间接方法对水中有机污染物进行处

理，从而使污染物矿化。相交于传统处理方法，其具有反应快速、能耗低、处理效率高和随开随停等特

点，对于各种类型的污染物都能有效地进行处理。 

2. 材料与方法 

2.1. 材料与仪器 

烟嘧磺隆原药；超纯水机；分析天平；容量瓶；超声清洗仪；注射器；液相采样瓶；滤膜；高压直

流电源；电晕放电反应器；高效液相色谱仪。 

2.2. 实验方法 

实验流程图如图 1 所示，主要由高压直流电源、等离子体发生器、电晕放电反应器组成。 
 

 
Figure 1. Experimental flow chart 
图 1. 实验流程图 

 
实验流程图如图 1 所示，主要由高压直流电源、等离子体发生器、电晕放电反应器组成。 
通过预实验发现单纯采用电晕放电等离子体处理烟嘧磺隆的效果不理想，推测放电反应过程中产生

的自由基∙OH 等无法有效降解烟嘧磺隆。后续加入过硫酸钠作为氧化剂与电晕放电等离子体协同处理烟

嘧磺隆，得到了良好的降解效果。实验过程中，首先先准确称量 200 mL 的烟嘧磺隆溶液作为实验样品，

经过前处理缓慢倒入反应器中准备进行处理。启动前首先检查电源线路是否完整，确认无误的情况下，

打开电源开关，此时电源为低电压输出模式，按下电源上的红色按钮时电源进入高压模式。匀速转动电

源上的旋钮时电源电压逐渐增大，待放电电压增大至可以在稳定状态下处理样品后保持电压不变持续对

烟嘧磺隆进行处理。 

2.3. 分析方法 

处理后烟嘧磺隆样品降解率采用高效液相色谱进行检测，取实验后烟嘧磺隆溶液约 0.5 mL，通过 0.22 
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μm 的有机滤膜对其进行过滤，然后加入到高效液相色谱测定的棕色取样瓶中，之后将其放入高效液相色

谱仪中进行检测。 

2.3.1. 烟嘧磺隆高效液相色谱检测条件 
通过查阅文献，确定了烟嘧磺隆检测条件为：烟嘧磺隆的流动相选用了乙腈：0.1%乙酸水溶液(65:35)

的条件。结合实验室条件，选用了色谱柱为德国安捷伦 C18 色谱柱(4.6*250 mm, 5 μm)；检测波长为 241 
nm；柱温：30℃，进样量：20 μL，流速 1 ml/min。 

2.3.2. 烟嘧磺隆降解率计算 
采集经过电晕放电等离子体处理前后的样品，利用高效液相色谱进行检测，得到烟嘧磺隆处理前后

的浓度。烟嘧磺隆降解率可以通过下式[13]进行计算： 

( ) 1 2

1

% 100%
c c

c
η

−
= ×                                 #(1) 

式中，η为烟嘧磺隆降解率； 1c 为处理前烟嘧磺隆浓度，mg/L； 2c 为处理后烟嘧磺隆浓度，mg/L。 

3. 结果与讨论 

3.1. 初始浓度对烟嘧磺隆处理效果影响 

使用高效液相色谱法对处理前后的烟嘧磺隆样品进行了检测，由式(1)可计算出经过电晕放电处理后

的烟嘧磺隆降解率，选取了电源电压 24 kV，添加过硫酸盐质量 2.5 g/L 处理条件下，通过改变样品中烟

嘧磺隆初始浓度，探究了不同初始浓度对电晕放电处理水中烟嘧磺隆的影响，结果如图 2 所示。 
 

 
Figure 2. Degradation rate versus initial concentration 
图 2. 降解率与初始浓度的关系 

 
由图可知，当处理时长为 2.5 min 时，随着烟嘧磺隆水溶液初始浓度由 40 mg/L 减小到 10 mg/L 时，

反应器对于烟嘧磺隆的降解率从 51.01%增加到到 57.01%，这说明在目前所采用的浓度下，电晕放电等离
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子体对于水中烟嘧磺隆的处理速率并未达到最高，所以初始浓度的变化并未对烟嘧磺隆的降解速率产生

太大影响。当处理时长为 5 min 时，初始浓度为 10 mg/L 的烟嘧磺隆样品已基本完全降解，而初始浓度

为 40 mg/L 的烟嘧磺隆样品降解率仅达到了 76.12%，这说明在放电反应过程中，烟嘧磺隆的降解产物对

电晕放电等离子体的放电现象产生了一定影响，如电导率变化干扰了两极间等离子体的形成。当处理时

长为 10 min 时，两种浓度的样品均基本完全降解，处理效果良好。 

3.2. 过硫酸盐浓度对烟嘧磺隆处理效果影响 

选取了电源电压 24 kV，初始浓度 40 mg/L 处理条件下通过改变添加到样品中过硫酸钠的质量，探究

不同过硫酸盐浓度对电晕放电处理水中烟嘧磺隆的影响，将检测结果代入式(1)中得到烟嘧磺隆降解率，

结果如图 3 所示。 
 

 
Figure 3. Degradation rate as a function of persulfate concentration 
图 3. 降解率与过硫酸盐浓度的关系 

 
由图 3 可知，随着样品中过硫酸盐浓度的增大，等离子体对烟嘧磺隆的降解率也逐渐增大。当处理

时长为 2.5 min 时，添加了 3.5 g/L 过硫酸钠的样品与添加了 1.0 g/L 过硫酸钠的样品的降解率差距最大，

分别为 64.84%和 50.75%，之后两者的差距逐渐减小，直至完全降解。这种现象说明随着溶液中烟嘧磺隆

浓度的降低，过量的过硫酸钠无法与与更多的烟嘧磺隆结合发生反应，导致其降解速率逐渐降低。添加

了 1.0 g/L 过硫酸钠也可以达到与更高过硫酸钠浓度相近的效果，故少量的过硫酸钠对于电晕放电等离子

体协同体系降解烟嘧磺隆就可以起到较好的处理效果。 

3.3. 不同初始 pH 对烟嘧磺隆降解率的影响 

选取了电源电压 24 kV，过硫酸盐质量 2.5 g/L，样品初始浓度 40 mg/L 处理条件下，通过改变样品

的 pH，探究了不同 pH 对电晕放电处理烟嘧磺隆的影响，将检测结果代入式(1)中得到烟嘧磺隆降解率，

结果如图 4 所示。 
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Figure 4. Degradation rate as a function of pH 
图 4. 降解率与 pH 的关系 

 
由图 4 可知，随着溶液中 pH 逐渐升高，等离子体处理烟嘧磺隆的降解率逐渐降低。这是因为等离

子体处理烟嘧磺隆的降解能力会随着溶液 pH 的升高而降低，在等离子体放电反应的过程中，可以产生

大量的自由基如∙OH、过硫酸盐等可以与烟嘧磺隆进行反应从而降解烟嘧磺隆，而 pH 的升高抑制了自由

基的产生。此外，烟嘧磺隆本身呈弱酸性，其 30 mg/L 溶液的 pH 为 4，故 pH5 条件下烟嘧磺隆降解率也

低于未调节 pH 状态下的烟嘧磺隆降解率。通过观察图中曲线，随着降解率的升高，等离子体对烟嘧磺

隆的降解能力进一步下降，这是因为随着反应进行，烟嘧磺隆被分解，溶液 pH 升高所导致的。 

4. 结论 

1) 烟嘧磺隆的初始浓度和过硫酸盐浓度升高均能提高烟嘧磺隆的降解率，但二者对处理效果的影响

较小。这是因为等离子体活化过硫酸盐体系处理烟嘧磺隆降解效果比较好从而降低了这两种因素对反应

过程的影响。 
2) 溶液 pH 升高会有效降低等离子体处理烟嘧磺隆的降解率，这是因为 pH 升高阻碍了溶液中自由

基的产生。 
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