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摘要在以 Χ2  小球作为填充物的介质阻挡放电条件下研究放电电压∗  ∂ !交流电源频率∗  ! 入口浓

度∗   !气体空速∗  !反应温度∗ ε !介质小球比表面积及加入  等因素对  分解率的

影响Λ发现提高放电电压!放电频率及介质小球比表面积能显著增加 分解率 的加入对 的等离子体分解有强抑制作用Λ
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   ξ的直接催化分解虽已研究多年但其活性!稳

定性仍远不能满足实际需求≈Λ 导致催化剂活性下降

的主要因素之一是氧在催化活性中心上的强吸附Λ 近

年来人们在研究具有抗氧  ξ分解活性催化剂的同

时包括本实验室在内的若干小组也开展了将等离子

体与催化 种活化技术相结合协同用于  ξ分解的研

究≈Λ

介质阻挡放电是一种可以在常压下产生非平衡等

离子体的放电方式早已成功应用于臭氧的大规模工

业生产及其他等离子体工艺过程之中Λ 在此种放电方

式中电极个或其中之一为一介质层所覆盖Λ 在填

充型介质阻挡放电方式中由于放电沿填充小球表面

发生从而为研究等离子体与催化活化的协同效应提

供了一种理想的工作方式Λ 作为等离子体与催化协同

应用于  ξ分解研究的一个组成部分本文将着重报

道在 Χ2   作为填充介质小球时各种实验因素及

 的加入对  分解的影响Λ 这方面近年国外亦有若

干类似工作开展≈但尚未发现有系统研究各种实验

因素特别是  加入对  分解影响的有关报道Λ

1  实验装置与试验方法

实验用反应器及放电方式如图 所示Λ 图中 是

一内径  !壁厚  的石英管反应器其中心为

一直径  的不锈钢棒与交流高压电源的高压输出

端相连Λ 不锈钢棒周围填充以直径约 1 的 Χ2

   介质小球其用多孔熔铸云母托盘支撑床层高

约  Λ 石英管外紧密缠绕以不锈钢丝网与交流

高压电源的接地端相连ΛΧ2  床层上方置有瓷环预

热段整个反应器用两段电炉加热测温热电偶紧靠反

应器外壁放置Λ

除个别实验中采用 ∗  ∗ ∂ 的调

频调压电源辽阳高能束焊接研究所制外其他实验

中均使用  电压 ∗ ∂ 可调的市频交流高压电

源大连理工大学特种电源厂制Λ 实验中采用  2

 约  混合气与  流动混合以获得不同 

入口浓度的原料气Λ所用的 及部分实验中所用



石英管反应器 不锈

钢 棒 高 压 电 极   Χ2

   介质小球  多孔

熔铸云母托盘 不锈钢

丝网接地电极 绝缘用

瓷套管

图  填充型介质阻挡

放电反应器

  纯度均大于 1 各

种气体均为大连光明研究所

生产Λ 所用 Χ2  小球为

大连理工大学化工学院自

制Λ 浓度测定采用国家标

准方法即将  氧化为

 后用化学比色法进行分

析Λ 在  等离子体分解实

验中未反应的  会被反

应中生成的   部分氧化为

 但因此种分析给出的

是   总量故此种

氧化过程对计算  分解率

并不产生影响Λ

2  各种实验因素对  分

解率的影响

图  给出了在室温!常

压!放电电压 ∂  

气 体 空 速 
  及


 条件下  入口浓

度与  分解率的关系Λ 可

明显看出在相同实验条件下较低的  入口浓度易

获得较高 分解率Λ种不同空速条件下实验结果对

比表明较低  入口浓度配以较高气体空速或较高

 入口浓度配以较低气体空速均可作为研究其他实

验因素影响的规范条件Λ 在本研究中采用后一种类型

作为标准实验条件Λ 表 给出了在室温!常压!气体空

速 
 及  入口浓度    条件下放电电

压 与  分解率及能耗即每分解 个  分

子所需能量 ∂ 数的关系Λ从此表可看出升高放电电

压可大幅提高  分解率但同时也使分解每个 

分子所需的能量明显提高Λ

表 1 放电电压与 ΝΟ 分解率及能耗的关系

放电电压

∂

 分解率



注入电功率
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∂
   

   

   

   

  放电频率对  分解率的影响见表 发现较高放

电频率明显有利于  的分解Λ

表 2  放电频率对 ΝΟ 分解率的影响1

 入口浓度

#   

气体空速

 

放电电压

∂

放电频率

 

 分解率


    

    

    

    

室温常压

图   入口浓度与  分解率的关系室温常压放电电压 ∂  

  将 Χ2   小球在 ε 焙烧 后其比表面积

从 
下降至 

其  分解率也有所下降

表 Λ 作为对照表 也给出了无填充小球时的空管

反应结果Λ 表 说明在本实验条件下填充具有较大

比表面积的介质小球有利于  的分解Λ

  在常压!气体空速 
 ! 入口浓度  


!放电电压 ∂  条件下研究了反应温度对

 分解率的影响发现在室温ε !ε 及 ε

时 分解率均维持在  ∗  间Λ说明至少在此

温度范围内反应温度对 分解的影响很小Λ 加入

表 3  填充小球对 ΝΟ 分解率的影响1

填充小球 比表面积 #    分解率
Χ2    

Α2  
  

无 

室温常压气体空速   入口浓度   

放电电压 ∂  

系从本实验中所用 Χ2  经 ε 焙烧 而得

对  分解有明显抑制作用图 如在室温!常压!气

体空速 
 ! 入口浓度   !放电电压

∂  条件下与不加入   的实验相比加入

1   分解率从  剧降至  Λ
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图  加入  对  分解率的影响

3  等离子体分解 ΝΟ 的主要机制

依据化学家和物理学家对与  ξ 脱除相关的基

元过程动力学所进行的大量研究结果≈等离子体分

解  的机制应包含如下主要的基元物理2化学过程

仅讨论在  分解中起主要作用的与中性粒子相关

过程 ε Ν ψ Ν 3
 Α亚稳态 ε 

∞   ∂ 
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     ψ     
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  显然等离子体分解  的主要机制是通过过程

∗ 生成 原子然后 原子通过速度相当快的

反应使  转化为 和  原子Λ 提高放电电压有

利于增加高能电子的数量从而使 原子的数量有所

增加Λ在 Χ2  表面的吸附使) 键有所减弱

从而也有利于在电子轰击下生成更多 原子电子轰

击解离脱附Λ 由于 原子的绝对数量低于  故较

低的  入口浓度表现出较高分解率Λ

加入   对  分解的影响很难用如下 个速度

很慢的反应来解释  ψ    

κ   ≅    ∏ 

 或  ⁄   ψ    

强吸能反应κ接近于零

  笔者曾使用纯  与  或    混合作为原料

气发现在室温!常压!气体空速 
 !放电电压

∂  条件下生成的 浓度小于   Λ这

说明从纯气相反应角度看反应!的影响确实很

小Λ 估计加入   对  分解的抑制作用与   在 Χ2

  表面的强吸附阻抑了 等的吸附有关Λ 除此之

外  的抑制作用可能还与   的存在使部分  通

过在室温下即可进行的反应转变为  有关

    ψ  

  而   在等离子体反应器中与 原子又会发生

如下反应  ψ  

κ   ≅    ∏ 

  虽然反应的速度不快但其仍然消耗了 原

子并生成 个  分子因而对  脱除有负作用Λ 为

证实这一点在不装填    小球的等离子体反应器

中在完全相同的实验条件下进行了不加入   和加入

   的  组对照实验发现相应的  分解率从

 降低为  虽不如填充   小球的等离子体反

应中降低得多但  的纯气相抑制作用仍相当明显Λ

4  结论

在 Χ2   小球作为填充物的介质阻挡放电条件

下放电电压!交流电源频率! 入口浓度!气体空速!

反应温度!介质小球比表面积及加入   等因素对 

分解率的影响为提高放电电压!放电频率及介质小球

比表面积能显著增加  分解率  的加入对  的

等离子体分解有强抑制作用这可能与   在 Χ2  

表面的强吸附及其引发的某些气相反应有关Λ 单纯等

离子体分解  在原料气体空速!能耗等方面离实用

要求还有相当大差距在研究进一步提高等离子体分

解  ξ 效率的同时探索其与催化活化的协同作用应

是  ξ 直接分解研究取得突破的重要途径Λ 用于此种

 ξ 协同分解的催化剂应具有对  ξ的合适吸附能

力使分解所需的多相反应得以进行而其对   的吸

附则应愈弱愈好这样有利于在等离子体气氛下  的

电子轰击脱附Λ
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