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摘要:为应对水体富营养化的日益严重,利用高压脉冲引发的气液两相放电产生的等离子

体灭活铜绿微囊藻.研究了动态停留时间、分批次动态处理、不同稀释物以及处理方式对铜绿

微囊藻叶绿素a去除效果的影响.研究结果表明:动态停留时间越长,处理当天藻液的叶绿素

a去除率越高,而随着放置培养时间的增加,叶绿素a浓度下降的趋势也越明显;当动态停留

时间相同时,一次处理比分批次处理的叶绿素a去除效果明显;用灭菌水稀释的藻液与用灭

菌的NaCl溶液(质量分数为0.85%)稀释的藻液相比,前者叶绿素a的去除率远远高于后

者;静态实验由于停留时间的相对增加,叶绿素a的去除率明显高于动态实验.本系统最佳的

叶绿素a去除率高达97.13%,为灭活藻类提供了一种新方法.
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0 引 言

水体中氮、磷含量的增加导致了藻类的过度

繁殖,严重恶化了水质,影响了水体的生态、渔业、
景观等功能,甚至部分有毒藻死亡释放出的藻毒

素严 重 威 胁 到 饮 用 水 安 全[1~3].铜 绿 微 囊 藻

(Microcystisaeruginosa,简称为 M.aeruginosa)
是许多湖泊形成水华的优势藻种,在数量和发生

频率上均占优势.目前常用的除藻方法主要有化

学药剂法、气浮法、直接过滤法和生物处理法等,
但是其安全性、经济性和除藻效率等方面并不能

满足水处理的要求[4~7].因此,开发和研究安全、
廉价、高效的除藻方法不仅具有重要的科学和实

际意义,而且也是目前水体急需解决的重大环境

问题之一.
水中高压脉冲放电等离子体技术处理废水,

因其处理效率高、无选择性、不产生二次污染等优

点而成为近年来国内外学者研究的热点.水中高

压脉冲放电是一个极其复杂的过程,它不仅能在

放电时形成强电场、非平衡等离子体通道,还能伴

随强紫外光辐射.而等离子体通道中富集了离子、

电子、激发态原子、分子(O3、H2O2)、大量的活性

物质(OH·,H·,O·等)[8].这些复杂的放电现

象能引发一系列的物理、化学和生物反应,破坏物

质的化学结构或生理结构,从而达到水处理的目

的.目前关于水中高压脉冲放电等离子体技术处

理废水的研究,主要集中在处理染料废水、含酚废

水以及水体杀菌等方面[9~11],而利用其灭活藻类

还未见相关报道.
本文利用高压脉冲引发的气液两相放电产生

的等离子体灭活铜绿微囊藻,研究动态停留时间、
分批次动态处理、不同稀释物以及处理方式对铜

绿微囊藻叶绿素a的去除效果,以期为藻类的灭

活提供理论依据.

1 材料与方法

1.1 实验装置

实验装置的系统简图如图1所示.直流电源

对储能电容Ce 充电,然后储能电容通过旋转火花

隙式开关1(RSG1)对成形电容Cp 充电,最后成

形电容再通过旋转火花隙式开关2(RSG2)对反

应器放电,完成整个放电过程.该高压脉冲电源可



输出峰值(Vpp)0~50kV、脉宽<10ns、上升时间

30~100ns的高压脉冲,脉冲重复频率0~100
Hz连续可调;储能电容在0.5~4.0nF可调.

图1 实验装置示意图

Fig.1 Diagramoftheexperimentalsystem

图2为实验所用的气液两相水处理反应器示

意图.反应器主体采用圆柱形绝缘有机玻璃制作,
内径70mm,高100mm;反应器电极形式为多针-
板式,高压电极由7根不锈钢针组成,分布于边长

为15mm的正六边形的顶点和中心,针直径1.5
mm,针裸露部分长1.5mm,针间距13.5mm;地
电极是直径50mm、厚度2mm的不锈钢板,高压

电极与地电极的间距为15mm.空气经0.22μm
膜过滤后从反应器底部曝气装置进入,与反应器

中的水样一起形成气液混合体;水样分别从进水

口进入和出水口流出.

1针;2不锈钢板;3曝气器;4进气口;

5进水口;6出水口与出气口

图2 反应器的结构示意图

Fig.2 Diagramoftreatmentcell

实验的峰值电压、电流等参数可通过电压探

头(HVProbe,TektronixP6015A)、电流探头

(CurrentProbe,TektronixTM501A)和数字示

波器(DigitalOscillograph,TDS2024)监测.图3
为高压脉冲电源在反应器上放电时典型的电压和

电流波形图.

图3 典型的放电电压和电流波形

Fig.3 Typicalwaveformsofdischarge
voltageandcurrent

1.2 实验材料

(1)试 剂 实 验 中 所 用 的 试 剂:NaNO3、

K2HPO4·3H2O、MgSO4·7H2O、CaCl2·2H2O、

EDTA、柠 檬 酸、柠 檬 酸 铁 铵、Na2CO3、HBO3、

MnCl2·H2O、ZnSO4·7H2O、CuSO4·5H2O、

Na2MoO4·2H2O、Co(NO3)2·6H2O(以 上 为

BG11培养基的组成)、NaCl、MgCO3 均为分析纯.
(2)藻种 铜绿微囊藻(Microcystisaeruginosa

924)购自中科院武汉水生生物研究所国家淡水藻

种库(FACHB),编号为FACHB-924,其培养条

件为(24±1)℃,2500lx光照强度,光暗比tl∶td
=12h∶12h,培养基为BG11培养液.

(3)实验仪器 UnicoUV-2102C紫外-可见

分光 光 度 计、HPG-280BX 智 能 光 照 培 养 箱、

TDL80-2B台式离心机、HANNAEC215电导率

测试仪、ORION828pH 计、XSP-18S型生物显微

镜.
1.3 实验方法

(1)叶绿素a(Chl-a)提取及含量测定 提取

及含量测定参照文献[12].
(2)铜绿微囊藻光密度的测定 铜绿微囊藻

的最大吸收波长为680nm,光密度即为在波长

680nm处的吸光度.
(3)放电灭活铜绿微囊藻的实验 实验前将

铜绿微囊藻接种到新鲜的培养基中培养至指数生

长期,取培养至第7d的藻液,按藻液与灭菌的

NaCl溶液(质量分数为0.85%)或灭菌水溶液为

1∶1的比例配成一定浓度的藻液(ρ(Chl-a)=
959.3498μg/L)为处理水样,并测定藻液的pH.
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实验采取两种处理方式.一种是水样的动态

处理,将250mL的藻液倒入1000mL用聚乙烯

膜封口的烧杯,由78-2磁力搅拌器混合均匀后,
经BT00-100M 型蠕动泵以100mL/min的流量

由进水口进入反应器,再经出水口流出到1000
mL烧杯,从而形成水的动态循环处理.藻液在反

应器中循环处理20和40min.另一种是水样的

静态处理,处理量为50mL,藻液在反应器中处理

20min.处理后的藻液放入三角瓶中,与控制样一

起置于培养箱中继续培养,每天或者每隔2d取

样测其叶绿素a浓度、光密度、溶液pH.
实验最初测试了脉冲电压、放电频率、脉冲电

容等参数对灭藻效果的影响,根据实验处理结果

选用较好的实验条件:脉冲峰值电压为20kV,频
率为50Hz,曝气量为0.4m3/h,脉冲电容为4.0
nF.每组实验重复3次,误差不大于5%.

(4)藻灭活效果的计算 叶绿素a是藻细胞

生长量的一个重要指标,因此可从叶绿素a浓度

的变化看出藻细胞灭活的情况.铜绿微囊藻叶绿

素a去除率 (η)的计算公式为

η= (1-Ct/C0)×100%
式中:C0 表示处理当天或放置培养td后铜绿微

囊藻控制样的叶绿素a浓度(μg/L);Ct表示处理t
min当天或放置培养td后铜绿微囊藻的叶绿素a
浓度(μg/L).

2 结果与讨论

2.1 动态处理时间对藻灭活效果的影响

为考虑动态处理时间对藻灭活效果的影响,
实验取250mL用 NaCl溶液稀释的藻液进行放

电处理.图4为动态处理20和40min时,铜绿微

囊藻叶绿素a的浓度随处理后放置培养时间的变

化情况.随着放置培养时间的增加,叶绿素a的浓

度大幅度下降.当动态处理20min,处理当天叶

绿素a的去除率为15.36%,而后放置培养到第

10d时,叶绿素a的去除率已经升高到81.80%.
动态处理40min时得到的结果与20min的相

似,处理当天叶绿素a的去除率为29.48%,而后

放置培 养 到 第10d,叶 绿 素a的 去 除 率 高 达

88.63%.从叶绿素a浓度的变化情况来看,当藻

细胞在放电反应器中时,无论是处理20min还是

40min,都不能立即把藻全部灭活,而是在处理

后,随着放置培养时间的增加藻细胞逐渐失活而

死亡的.

图4 动态停留时间对铜绿微囊藻叶绿素

a浓度的影响

Fig.4 Theeffectofdynamictreatmenttimeon

Chl-aconcentrationofM.aeruginosa

2.2 分批次动态处理对藻灭活效果的影响

实验取250mL用 NaCl溶液稀释的藻液进

行分批次动态处理,叶绿素a的浓度变化情况如

图5所示.其中,2d40min代表连续2d在上午

10:00时进行分批次动态处理,每次动态处理20
min,即共处理40min;1d40min代表1d动态

处理40min.由图可见,叶绿素a浓度随着放置培

养时间的增加大幅度下降.在放置培养10d时动

态1d放电处理40min的叶绿素a去除效果(去
除率87.90%)好于分批次连续2d动态处理40
min的叶绿素a去除效果(去除率82.59%).

图5 分批次动态处理对铜绿微囊藻叶绿

素a浓度的影响

Fig.5 Theeffectofseparateddynamictreatment

onChl-aconcentrationofM.aeruginosa

2.3 不同稀释物对藻灭活效果的影响

将高浓度藻液稀释时,不同的稀释物亦有不

同的动态实验结果.本次实验分别用 NaCl溶液

和灭菌水(纯去离子水)按照1∶1比例稀释的藻

液进行放电处理,叶绿素a的浓度随放置培养时

间的变化情况如图6所示.由图可见,用灭菌水稀

释的藻液在累计停留时间为20min时,处理当天

叶绿素a的去除率即高达89.06%,而在放置培

养到第4d时叶绿素a的浓度降低到34.398

μg/L(去除率为97.13%),藻细胞基本全部死亡.
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图6 不同稀释物对铜绿微囊藻叶绿素a
浓度的影响

Fig.6 Theeffectofdifferentdilutedsubstance
onChl-aconcentrationofM.aeruginosa

实验过程中发现在相同的放电条件下用灭菌

水稀释的藻液,因初始电导率低,火花放电程度相

对于用NaCl溶液稀释的藻液(初始电导率高)强烈

得多.因此,电场和紫外辐射强度增大,活性物质以

及过氧化氢浓度增加,对藻细胞破坏的程度加重.
2.4 不同处理方式对藻灭活效果的影响

不同处理方式(动态实验和静态实验)对藻体

叶绿素a浓度的影响也存在很大差异.由图7可

见,静态实验与动态实验虽然在处理当天对叶绿

素a的去除差别不大,但放置培养到第6d时,静
态实验的叶绿素a去除率(为88.01%)远远高于

动态实验的(为54.71%).

图7 处理方式对铜绿微囊藻叶绿素a浓

度的影响

Fig.7 Theeffectofdifferenttreatmentmethods
onChl-aconcentrationofM.aeruginosa

藻液在处理器内部的停留时间对杀菌效果有

很大影响.停留时间越长,藻细胞受到破坏的程度

越严重,叶绿素a的去除效果越好.相同处理时

间,动态实验中,流速的存在意味着藻液在反应器

中的停留时间相对缩短,注入到单位体积藻液中

的放电能量减少,即注入的灭藻物质减少,因此引

起叶绿素a的去除效果降低.
2.5 pH对藻光密度的影响及藻液处理前后pH

的变化

图8为铜绿微囊藻光密度Do 随pH变化的

情况.由图可知,在培养的前2d,pH对铜绿微囊

藻生长的影响不是很明显,但随着培养时间的增

加,不同pH 之间的差别明显,在培养到第5d
时,初始pH 为5.82的藻样光密度为0.291,而

pH为9.18的藻样光密度为0.476.

图8 pH对铜绿微囊藻光密度的影响

Fig.8 TheeffectofpHonopticaldensity
ofM.aeruginosa

作为蓝藻一种的铜绿微囊藻,适于生长在呈

碱性(pH=8.5~9.5)的水体中,铜绿微囊藻在生

长过程中,会通过自身的调节功能使pH 向有利

于自身生长的方向改变.但一般来说,随着藻的生

长,藻类进行光合作用消耗水体中的CO2,致使水

中氢离子减少而使水体pH 呈现随藻类生长而稍

有增高的趋势[13].
由表1可知,不同的处理条件改变了藻生长

的pH.藻液经过放电反应器处理后pH基本上降

低到7.5左右,而后随着放置培养时间的增加,藻
细胞通过自身的调节功能使pH 略有增加,但基

本都没有升高到藻适宜生长的最佳pH.尤其是

用灭菌水稀释的藻液在处理当天pH就降低到溶

液呈酸性.虽然pH 的变化会影响正常藻样的生

长,但不会导致藻的死亡(如图8).而藻样经过放

电处理后,藻细胞受到不同程度的破坏,自身调节

pH的能力下降,因此,pH的降低也加剧了藻的死

亡.用灭菌水稀释的藻液随着放置培养时间的增

加,藻基本全部灭活,叶绿素a去除率达到最高.

3 系统灭藻机理初步探讨

利用高压脉冲放电气液两相放电技术灭活藻

类是一个相当复杂的过程,目前未见到相关的报

道.但从电磁场、紫外辐射和化学药剂等灭藻机理

以及高压脉冲放电气液两相放电技术的复杂性来

看,脉冲放电灭活藻类起主要作用的是电场、紫外

辐射、活性物质、过氧化氢[14~16]以及溶液理化性

质的改变.
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表1 藻液处理前后pH的变化情况

Tab.1 ChangesofpHofthealgalsolutionbeforeandaftertreatment

样号
t/d

0 1 2 3 4 6 8 10

1# 7.49 7.47 8.02 7.54 7.48 7.86 8.12 8.30
2# 7.45 6.80 6.89 6.89 7.54 7.29 7.84 8.11
3# 7.49 6.88 7.95 6.89 7.72 7.92 8.09 8.27
4# 5.44 5.92 5.80 6.13 6.28 - - -
5# 7.91 7.43 7.41 7.03 6.90 8.14 - -
6# 9.36 9.21 9.22 9.16 9.36 9.29 9.45 9.76

注:1#表示用NaCl溶液稀释的动态处理20min的藻液;2#表示用 NaCl溶液稀释的动态处理40min
的藻液;3#表示用NaCl溶液稀释的分批次动态处理40min的藻液;4#表示用灭菌水稀释的动态

处理20min的藻液;5#表示用NaCl溶液稀释的静态处理20min的藻液;6#表示用实验的控制样

脉冲放电过程大体可以分为两类:其一是电

场、活性物质(OH•,H•,O•等)以及紫外辐

射.这些过程随放电停止而停止,但电场、活性物

质、强紫外光辐射在放电时与藻细胞发生一系列

复杂的物理、化学和生物反应,严重影响了生物体

中的酶生物大分子和细胞膜等,进而影响细胞的

正常代谢.其中有的作用是不可逆的,比如细胞膜

穿孔的形成,这样在放置培养过程中藻细胞由于

自身不能修复而逐渐被灭活.其二是放电过程的

过氧化氢的产生(反应见式(1)~(3)),其浓度随

放电时间增加而增加的趋势如图9所示.过氧化

氢是较稳定的一种强氧化剂,它不会随着放电的

停止而立刻消失,而是在放电停止后依然存在于

处理后的藻液中,藻细胞每天吸收一定的过氧化

氢.虽然极少部分过氧化氢能被正常细胞体内的

过氧化物酶分解成水,但由于藻细胞受电场、活性

物质、强紫外光辐射作用的影响,会受到不同程度

的破坏,自身分解过氧化氢的能力受到极大限制.
因此,随着细胞体内过氧化氢浓度的累积,当累积

的物质的量浓度达到 m mol/L时,藻细胞被灭

活[17].
e+H2O →e+H++OH• (1)

O+H2O →2OH• (2)

OH•+OH• →H2O2 (3)
另外从表1以及反应(1)来看,在高压脉冲放

电的作用下,水溶液的性质发生很大改变.水分子

受到高能电子的轰击而生成了氢离子,导致了溶

液中氢离子浓度的升高,pH 的下降改变了铜绿

微囊藻的生长条件,促进了系统对藻细胞的灭活.
由以上分析可知脉冲放电灭活藻细胞是一个复杂

的物理、化学和生物反应的过程,其机理还需进一

步的研究.

图9 放电时间对过氧化氢浓度的影响

Fig.9 Theeffectofdischargetime

onH2O2concentration

4 结 论

(1)通过对动态和静态处理、分批次处理以及

不同稀释物稀释高浓度藻液的研究,为该方法灭

活藻类提供了理论依据.
(2)动态实验叶绿素a的去除率低于静态实

验的;动态1d放电处理40min的叶绿素a去除

效果明显好于分批次连续2d动态处理40min
的叶绿素a去除效果.

(3)实验用灭菌水稀释藻液,在动态处理20
min后培养到第4d时,铜绿微囊藻叶绿素a的去

除率在97%以上,为含藻废水的处理提供了一种

新方法.
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StudyofinactivationeffectofMicrocystisaeruginosabypulsedischarge

WANG Cui-hua1,2, LI Guo-feng1, LI Jie1, WU Yan*1

(1.InstituteofElectrostaticandSpecialPower,DalianUniversityofTechnology,Dalian116024,China;

2.EastChinaSeaFisheriesResearchInstitute,ChineseAcademyofFisheriesSciences,Shanghai200090,China)

Abstract:Inordertosolvetheproblemoftheincreasinglabefactionoftheeutrophicwater,the
inactivationofMicrocystisaeruginosa (M.aeruginosa)withplasmageneratedbypulsedischargeis
proposed.Effectsofvariousparameterssuchasdynamictreatmenttime,separated dynamic
treatment,differentdilutedsubstanceandtreatmentmethodsonthechangesofthechlorophyll-a
(Chl-a)ofM.aeruginosawereinvestigated.Experimentalresultsshowthattheremovalefficiencyof
Chl-aincreasesaftertreatmentandtheChl-aconcentrationobviouslydecreaseswiththeincreaseof
dynamictreatmenttime.Atthesametreatmenttime,thedecreaseofChl-aconcentrationoftheone
dynamictreatmentisfasterthanthatofseparatedtwicedynamictreatment.Theremovalefficiencyof
Chl-adilutedbysterilizeddeionizedwaterishigherthanthatdilutedby0.85%sterilizedphysiological
saline.TheChl-aconcentrationunderthestaticexperimentalconditionislowerthanthatunderthe
dynamicexperimentalcondition.TheoptimalremovalefficiencyofChl-aishighto97.13%inthe
systemanditisanewmethodtoinactivatealgae.

Keywords:pulsedischarge;Microcystisaeruginosa;Chl-aconcentration;removalefficiency
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