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摘要 运用以湿空气为自由基源物质的直流电晕自由基簇射系统 研究了烟气在反应器内的滞留时间 !烟气流速和  浓度对

氧化过程的影响 结果表明 烟气流速的增加会抑制电晕放电的发展 而烟气中  浓度的增加则使放电变得更加容易 

的氧化受烟气在反应器内滞留时间的影响较小 而它受烟气流速的影响较大 在  • 的输入功率下 当烟气在反应器内的

滞留时间从 1增加到 1时  的氧化率只从 1 提高到 1  而在 1 • # 的能量密度下 当烟气流速从

1增加到 1时  的氧化率从 1  减少到 1  能量利用率也从 1• # 下降到了 1

• # 在湿空气流量一定的情况下  初始浓度存在一个最佳值 本实验中最佳的  浓度为  ≅   左右 
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  直流电晕自由基簇射  ξ 脱除技术是非热平

衡等离子体烟气治理技术中广泛使用的方法之

一≈ ∗  它利用直流高压作用于喷嘴结构的电极

上 使喷嘴和极板之间产生极高的不均匀电场 从而

导致电晕放电的发生 此时自由基源物质从喷嘴中

喷出后在电晕区被迅速分解 产生了大量的活性粒

子与  ξ 发生反应 最终完成对  ξ 的脱除 通

常 自由基源物质一般使用氨气 !碳氢化合物 !水蒸

气和氧气等气态物质 但是碳氢化合物由于在放电

过程中易转化成其它污染物 基本上不予采用 所以

目前使用较多的是氨气 !水蒸气和氧气 ×∏

等人≈ 使用氨气和氩气的混合气作为电极气进行

 ξ 的脱除 但是由于反应过程中氨气的泄漏以及

未完全反应氨气的排出 可能对环境造成二次污染 

鉴于此 高翔等人≈ ∗ 提出用湿氧气作为电极气 

取得了较好的  ξ 脱除效果 但是考虑到氧气的费

用较高且使用过程并不安全 所以此方法不具有大

规模应用的前景 因此笔者提出了利用廉价易得的

湿空气作为电极气的方法进行  ξ 的脱除 

在直流电晕自由基簇射  氧化过程中 烟气

条件的变化对电晕放电特性以及 的氧化效果都

会产生重要的影响 对于温度 !湿度的影响 林赫等

人已经开展了较为深入的研究≈ ∗  所以本文中将

重点研究烟气在反应器内滞留时间 !烟气流速和污

染物初始浓度这 个对实际应用产生重要影响的参
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1  实验装置和方法

本实验使用的电源为高压直流除尘电源 最高

电压可达  ∂ 为了便于在实验中观察电晕放电现

象 反应器的材料为有机玻璃 其内部尺寸≅ •

≅ 为  ≅   ≅  在反应器内

部上下面各粘一块  ≅ 的不锈钢板接

地 作为负极板 放电电极有效放电部分长度为

 其上均匀布置 对针形不锈钢喷嘴 喷嘴外

径为  在实验中 放电电极放在反应器中央 喷

嘴垂直于极板 接正极性高压电源 喷嘴的长度为

 电极主管的直径为  所以实际的放电气

隙即极间距为  为了使气流均匀通过反应

器 在反应器的进出口处各有一块布风板 为了研究

在烟气流速不变的条件下滞留时间变化的影响 在

反应器侧面正中央开了一排间距为 的电极

孔 反应器结构如图 所示 

图 1  反应器结构示意图

ƒ  × 

本实验采用的实验系统如图 所示 模拟烟气

由空气流量为 Θ和    配气 浓度为 

≅   流量为 Θ混合而成 空气流量和   

配气流量根据实验时模拟烟气流量以及  的初始

浓度调节 为了混合均匀 空气和    配气在

进入反应器前先经过 级混合瓶 电极气流量为

Θ使用空气和水蒸气的混合气 空气由气瓶直接

供应 根据实验要求调节流量 电极气在通入电极之

前需经过恒温加湿器加湿 湿度由电子湿度计测定 

从反应器出来的烟气 用 ×公司生产的 ×

 ÷型烟气分析仪在线测量  ξ 浓度 实验过

程中 先根据实验设计工况 通入相应的 Θ 和 Θ 

再根据实验要求的 初始浓度 调节 Θ 的大小 

直至烟气分析仪显示固定的  初始浓度 之后打

开高压电源 在线记录相应的  和  浓度值 

为了防止造成二次污染 处理后的尾部烟气用  

的   溶液吸收 实验在室温常压下进行 

图 2  实验系统示意图

ƒ  × ¬2∏

2  实验结果与分析

211  电晕放电特性

图 是不同烟气流速下的放电特性图 从图 

可知 随着烟气流速的增加 起晕电压和击穿电压都

有所增加 相同电压下 当烟气流速增加时 放电电

流有所减少 根据针板式的电晕放电原理≈ 起晕

电压和击穿电压由 π !∆ !Ρ 决定 π为气体压强 , ∆

为两极间距 , Ρ 为针尖半径 在喷嘴结构的电极中

就是喷嘴半径 在实验过程中 反应器和电极线性

结构不变 气体的压力基本维持一定 所以从 π !∆ !

Ρ 角度出发无法对实验现象做出解释 本文认为有

其它可能的原因 电晕放电的电流主要是由正负电

荷在阴阳极之间的运动形成 而气流的增加使电荷

在放电气隙间的空间扩散加快 甚至沿气流方向吹

散 在这里 主要把电流的减少归结为放电空间正离

子的影响 因为在放电间隙电子的运动的速度远远

大于气流的速度 反应通道中气体流速的改变对它

影响几乎可以忽略 但是对于质量大的正离子来说 

     

烟气 ≈   ≅     τ   ε      

电极通气 Θ  1 τ   ε      

图 3  不同烟气流速下的放电特性
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它本身的运动速度较慢 通道中流速的增加可能使

部分正离子离开电晕区域 这就使它轰击负极板产

生次级电子的概率降低 从而抑制放电发展 

在 浓度变化对电晕放电特性影响的实验

中 的初始浓度分别是  ≅   ! ≅   !

≅  和  ≅   表 是不同  初始浓度下

的 ς2Ι 特性值 从表 可以看出 随着浓度的升高 

起晕和击穿电压都略有减少 同时从图 可以看出 

在相同的电压下 电流有一定的增加 气体放电特性

受气体成分变化的影响较大 在其他条件不变的情

况下 通常电离电位越小的气体 它的起晕和击穿电

压就越小 放电也就更加容易≈ 在本实验模拟烟

气中  电离电位最小 所以  浓度的增加将减

小烟气的起晕和击穿电压 且促进放电的发展 但是

由于 的浓度相对于 和 而言只占很小的一

部分 所以对整个放电的影响并不是很大 

表 1  不同 ΝΟ初始浓度下的 ς2Ι特性值

×   ς2Ι √∏∏ 

 初始浓度 ≅    起晕电压∂ 击穿电压∂

 1 1

 1 1

 1 1

 1 1

  烟气 Θ  1 τ   ε       电极通气 Θ 

1 τ   ε      

烟气 Θ  1 τ   ε      

电极通气 Θ  1 τ   ε      

图 4  不同 ΝΟ初始浓度下的 ς2Ι特性

ƒ  ς2Ι ∏

 

212  的氧化

烟气在反应器内的滞留时间是指烟气流经电极

到反应器出口所需的时间 在烟气流速不变的前提

下 改变电极的放置位置势必改变烟气在反应器内

的滞留时间 本实验中 在总流量为 1时 

电极分别放在 号 !号 !号和 号位 相应的滞留

时间为 1!1!1和 1从图 可知 随

着烟气在反应器内滞留时间的延长  的氧化率

略有增加 当放电功率为  • 时  的氧化率从

1 增加到了 1  所以在  氧化过程中 

单纯的改变烟气在反应器内的滞留时间对  的脱

除并没有很大的益处 

烟气 Θ  1≈   ≅     τ   ε      

电极通气 Θ  1 τ   ε      

图 5  烟气在反应器内的滞留时间对 ΝΟ氧化的影响

ƒ   ¬  ∏



图 是不同烟气流速下能量密度与  氧化率

的关系 这里的能量密度定义为单位气体体积中所

注入的能量的大小 从图 可知随着烟气流速的增

加 反应中最大能量密度明显减少 从 1 • #

下降到 1 • # 从而  的最高氧化率也相应

减少 从  逐渐减少到 1 左右 另外从图 

又可知 在相同的能量密度下 随着烟气流速的增

加 氧化效率和能量利用率呈逐渐减少的趋势 

当能量密度为 1 • # 时 随着烟气流速的增

加 的氧化率从  减少到 1  由此可见

烟气流速的变化对 的氧化过程有重要的影响 

在电晕处理过程中 反应主要可划分为 个阶

段≈ 一是自由基反应阶段 自由基反应是相当迅

速的反应过程 只需几个微秒甚至更短的时间内就

可以反应完全 其有效作用区域是喷嘴口附近的电

晕区 二是热化学反应阶段 其反应较慢 往往需要

几秒甚至更长的时间 其有效作用区域从喷嘴电极

到反应器出口这段距离 而就 的氧化而言 主要

依靠 同电晕放电产生的  !和  等自由基

的反应 对  氧化起决定性作用的是烟气喷嘴附

期 环   境   科   学



近的电晕区域内的滞留时间 对于图  实验中电极

和反应器线性结构不变 所以电晕区域的大小也是

不变的 同时烟气流速保持一定 以致烟气在电晕区

域的滞留时间也不变 所以单改变电极放置位置即

烟气在反应器内的滞留时间对  的氧化影响不

大 而对于图  随着烟气流速的变化 烟气在反应

器内的滞留时间和在电晕区域的滞留时间都发生了

变化 但由上面的分析可知 在这里 氧化效率的

明显减少显然是由烟气在电晕区内滞留时间的减少

而引起的 

烟气 ≈   ≅     τ   ε      

电极通气 Θ  1 τ   ε      

图 6  不同烟气流速下 ΝΟ的氧化
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213  能量利用率

图 是不同烟气流速下能量利用率与能量密度

的关系 这里的能量利用率的定义为单位能量输入

脱除 的质量数 单位为 • # 从图  可

知 随着能量密度的增加  的能量利用率先增加

而后减少 刚开始时 随着注入能量的增加 电晕放

电产生的活性粒子增加  与活性粒子的碰撞概

率也随之增加 但当能量注入继续增加时 放电明显

增强 流光电晕产生 可能引起电极气中少量  的

分解 浪费了一定的能量 所以能量利用率有所下

降≈ 另外从图 可知 在相同的能量密度下 随着

烟气流速的增加 能量利用率呈逐渐减少的趋势 当

能量密度为 1 • #时  脱除的能量利用率

从 1• #下降到了 1• # 这里能

量利用率的下降也可归结于烟气在电晕区内滞留时

间的减少 

在 浓度变化对能量利用率的影响实验中 

的初始浓度分别是  ≅   ! ≅   ! ≅

 和  ≅   图 是不同  初始浓度下的

能量利用率情况 从图 可知 随着浓度的增加 能

量利用率有一定的增加 但是当浓度进一步增加时 

能量利用率又有降低的趋势 在电极气湿空气流

量以及能量注入一定的情况下 放电产生的活性粒

子是一定的 其所能氧化的 数量也是一定的 所

以必定存在一个 浓度可以最大限度的利用放电

产生的活性粒子 从图  可知 本实验条件下 当

浓度为  ≅  左右时 能够取得最佳的能量

利用率 显然 对于  的氧化率来说 随着浓度的

增加它势必减少 所以在实际应用过程中 应该综合

考虑  的氧化率以及能量利用率这 个因素 选

择适当的浓度 以期在较高的氧化率下同时取得较

高的能量利用率 

烟气 ≈   ≅     τ   ε      

电极通气 Θ  1 τ   ε      

图 7  不同烟气流速下 ΝΟ氧化的能量利用率
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烟气 Θ  1 τ   ε      

电极通气 Θ  1 τ   ε      

图 8  不同 ΝΟ初始浓度下的能量利用率
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3  结论

烟气流速的增加会抑制电晕放电的发展 使

放电愈加困难 而随着烟气中 浓度的增加 起晕

和击穿电压都有所降低 放电变得更加容易 

烟气在反应器内的滞留时间变化对  的

氧化影响不大 随着滞留时间的增加  的氧化效

率只是略有提高 同时随着流速的增加  氧化效

率呈逐渐减少的趋势 这主要归结于烟气在电晕区

域滞留时间的减少 

在流光电晕产生前 随着能量密度的增加能

量利用率随之升高 而之后又呈下降趋势 随着烟气

流速的增加  氧化效率和能量利用率呈逐渐减

少的趋势 在湿空气流量一定的情况下  浓度存

在一个最佳值使能量利用率达到最大 
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≈    ≠  °  ≠ ×   ≥  ετ αλ  √

 ∏⁄≤ 

≤⁄≤ ∏  ≈   ∞∞∞ × 

∏  37  ∗  

≈    ∏ ×   ≥  ετ αλ  ξ  √   ° 

2 ∞ ≤ ⁄ ≥ ≈  ∞∞∞

×  30  ∗  

≈    ∏ ×   ≥  ετ αλ ×    ξ

√      ≈  ∞∞∞

×  32  ∗  

≈    林赫 高翔 等 烟气湿度对自由基簇射脱除烟气中的  ξ

的影响≈ 动力工程  23  ∗  

≈        ÷  ∏  ≠  ≤ ƒ  ετ αλ  √   ξ

 ∏ ≈ ƒ∏ 83 

 ∗  

≈    林赫 高翔 等 直流电晕自由基簇射脱除烟气中的  ξ≈ 

中国电机工程学报  22  ∗  

≈    徐学基 气体放电物理≈   上海 复旦大学出版社  

 ∗  

≈  徐学基 气体放电物理≈   上海 复旦大学出版社  

 

≈     °   ετ αλ °√∏ 

∏ ∏√≈  ∏ 

∞ 55  ∗  

≈  ∏∏ ∏

≈ °∏ ≤  60  ∗  

期 环   境   科   学




