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摘要:为提高介质阻挡放电(ＤＢＤ)系统降解 Ｈ２Ｓ 的能量利用效率ꎬ以同轴 ＤＢＤ 反应系统为对象ꎬ从谐振特性和功率特性

两方面研究了 ＤＢＤ 放电系统的电气参数和反应器几何参数对反应器能量输入和 Ｈ２Ｓ 脱除效果的影响ꎮ 研究发现ꎬ放电频率与
负载电压之间的谐振特性直接影响 Ｈ２Ｓ 脱除效率ꎬ在谐振频率点脱除效率最大ꎮ 谐振频率的大小受负载电压和反应器几何参
数的影响ꎬ其原因可以归结于介质层等效电容的变化ꎮ ＤＢＤ 放电有效功率与放电频率、负载电压和反应器几何参数间存在量
化规律 Ｐ＝Ａ􀅰Ｌ􀅰ｆ􀅰Ｖｎꎬ且在相同的负载电压下ꎬ谐振频率点的能量输入效率 ηＰ 最大ꎮ 其他条件不变的情况下ꎬ放电区域长度越
大ꎬＨ２Ｓ 脱除效率越高ꎻ放电气隙的大小存在最优值ꎬ本文中最优的放电气隙为 ５ ｍｍꎮ
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　 　 恶臭污染作为七大典型公害之一ꎬ严重危害着

人类的身体健康和生产生活[１－２]ꎮ 其中ꎬＨ２Ｓ 恶臭

气体具有来源广泛、嗅觉阈值低、毒性大等特点ꎬ成
为恶臭污染控制的重要目标污染物ꎮ 各国学者在恶

臭污染的治理技术—吸附法[３]、氧化法[４] 和生物

法[５]方面已经做了大量工作ꎮ 低温等离子体技术

(ＮＴＰ)经过近 ２０ 年的发展ꎬ已逐步走向成熟ꎬ能够

有效脱除恶臭气体[６－８]ꎮ 而介质阻挡放电(ＤＢＤ)是
一种结构简单、放电均匀、能量密度高的低温等离子

体发生方式ꎬ但能耗问题一直是阻碍其工业化发展

的重要瓶颈[９]ꎮ
由于介质阻挡放电的激励源普遍采用高压交变

电源ꎬ因此电源内部漏感会消耗一部分能量ꎮ 在国

内外的研究中ꎬ已有学者提出通过电源与反应器负

载之间的谐振匹配ꎬ减弱反应器负载对输入功率的

反射ꎬ使系统能量更多地耦合到反应器负载中ꎬ从而

降低污染物脱除能耗[１０－１１]ꎮ 这些研究大部分都是

从电气参数的角度研究 ＤＢＤ 放电系统的匹配方案

及功率特性ꎬ未深入考虑反应器几何参数(反应区

域长度、放电间隙等)对谐振匹配特性及功率特性

的影响ꎮ 本文中以工业应用中最常见的同轴 ＤＢＤ
放电系统为研究对象ꎬ将电气参数和反应器几何参

数的变化统一归结为介质层等效电容的变化ꎬ集中

考察其对谐振匹配特性和 Ｈ２Ｓ 脱除效果的影响ꎬ同

􀅰２５１􀅰
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时量化研究电气参数和反应器几何参数对 ＤＢＤ 功

率特性的影响ꎬ并在此基础上探讨反应器几何参数

对 Ｈ２Ｓ 脱除的影响ꎬ对反应器几何参数进行优选ꎮ

１　 实验方法

１􀆰 １　 实验装置

实验装置示意图如图 １ 所示ꎬ由配气系统、等离

子体放电系统和电气参数测量系统组成ꎮ 等离子体

放电系统包括调压器(０~２２０ Ｖ)、高压高频电源(南
京苏曼 ＣＴＰ －２０００Ｋꎬ０ ~ ４０ ｋＶꎬ３ ~ ４０ ｋＨｚ)和 ＤＢＤ
反应器ꎮ ＤＢＤ 反应器为同轴结构ꎬ介质材料为石

英ꎬ石英玻璃管内径和壁厚分别为 ２０、１􀆰 ５ ｍｍꎬ均保

持不变ꎻ放电间隙 ｄ 的大小通过更换不同半径 ｒ１ 的

中心电极来调节ꎻ外电极由铝箔纸包裹而成ꎬ放电区

域的长度 Ｌ 通过包裹不同宽度的铝箔纸进行调节ꎻ
反应器两端用聚四氟乙烯法兰与密封圈固定ꎬ并留

有进出气口ꎮ 配气系统中包含高纯空气和 Ｈ２Ｓ 标

准气体(１％ꎬＮ２ 稀释)ꎬ在脱除效率的实验中保证总

气体 流 量 为 １􀆰 ５ Ｌ / ｍｉｎꎬ Ｈ２Ｓ 标 准 气 体 流 量 为

１５ ｍＬ / ｍｉｎꎬＨ２Ｓ 入口摩尔分数为 １００×１０－６左右ꎬ采
用 Ｈ２Ｓ 检测器(鑫海瑞 ＨＧＡ６００ꎬ测量范围 ０ ~ ２００×
１０－６ꎬ分辨率 ０􀆰 １×１０－６)在线测量 Ｈ２Ｓ 浓度ꎮ

(ａ)实验装置示意图 (ｂ)反应器横截面

图 １　 实验系统

ＣＴＰ－２０００Ｋ 电源可以产生稳定的高频正弦电

压ꎬ电压幅值可由调压器直接调节ꎮ ＤＢＤ 反应器上

的负载电压 Ｖ 采用日本 ＦＩＮＥＣＨＥＭ 公司生产的 Ｐ－
１５０Ｇ 型(３ ０００ ∶１)高压探头测量ꎻ在反应器外电极

和接地端之间串联有测量电容 ＣＰ(０􀆰 ４７ μＦ)ꎬ通过

测量电容两端的电压可以计算放电电极间的迁移电

荷 Ｑꎮ ２ 组电压数据 Ｖ 和 ＶＰ 分别接入示波器

(Ｔｅｋｔｒｏｎｉｘ ＤＰＯ２０１４Ｂ)的 ２ 个信号通道ꎬ形成 Ｑ－Ｖ
李萨如(Ｌｉｓｓａｊｏｕｓ)图形ꎬ如图 ２ 所示ꎮ 实验装置的

相关参数值如表 １ 所示ꎮ
表 １　 实验装置的相关参数

参数 Ｌ / ｃｍ ｒ２ / ｍｍ ｄ / ｍｍ 调压器 / Ｖ 高压电源 ＣＰ / ｎＦ

值 ５ꎬ１０ꎬ１５ １０ ３ꎬ５ꎬ７ ０~２２０ ０~４０ ｋＶꎬ
３~４０ ｋＨｚ

４７０

１􀆰 ２　 测量方法

Ｑ－Ｖ 李萨如图形法是 ＤＢＤ 放电特性诊断的常

用方法[１２]ꎮ 本文中利用测得的 Ｌｉｓｓａｊｏｕｓ 图形ꎬ计算

得到放电功率、反应器等效电容等参数ꎬ继而研究电

源参数和反应器负载参数间的阻抗匹配规律ꎮ
等离子体反应器放电过程中消耗的实际功率 Ｐ

正比于 Ｑ－Ｖ 李萨如图形的面积ꎬ可以如下计算:
Ｐ ＝ ｆＣＰＡｌ (１)

式中ꎬＣＰ 为 ０􀆰 ４７ μＦ 测量电容ꎻｆ 是激励电压频率ꎻ
Ａｌ 为李萨如图形面积ꎮ

ＤＢＤ 放电系统的功率因数 ηＰ 定义为有功功率

Ｐ 与视在功率 Ｐ ｉｎｐｕｔ之比ꎬ视在功率由总电路有效电

压与有效电流相乘得到ꎬ功率因数的大小代表了

ＤＢＤ 放电系统的能量输入效率的高低ꎮ
ηＰ ＝ Ｐ / Ｐｉｎｐｕｔ (２)

　 　 ＤＢＤ 放电装置中的介质层起到储能电容的作

用ꎬ放电过程中反应器负载呈容性ꎮ 实验测得的

Ｌｉｓｓａｊｏｕｓ 图形为近似的平行四边形ꎬ其 ２ 组对边的

斜率分别对应介质层等效电容 Ｃｂ 与总等效电容

Ｃ０ꎬＣ０ 为介质层等效电容与气隙等效电容 Ｃｇ 的串

联总电容ꎮ

２　 结果与讨论

２􀆰 １　 谐振特性对 Ｈ２Ｓ 脱除的影响

在反应区域长度 Ｌ ＝ １０ ｃｍ、反应气隙 ｄ ＝ ５ ｍｍ
时ꎬ分别固定调压器电压(即电源输入电压)在 ４０、
５０、６０、７０ Ｖꎬ得到等离子体放电的幅频特性曲线ꎬ如
图 ２ 所示ꎮ 在不同的电源输入电压下ꎬ随着放电频

率的升高ꎬ负载电压均表现出先升高后降低的趋势ꎬ
即典型的串联谐振特性ꎮ 串联谐振特性是 ＤＢＤ 发

生器的重要特征之一ꎬ在谐振频率点ꎬ负载电压最

大ꎬ整个电路中的电流最大ꎬ因此输入功率最大ꎬ脱
除效率最高ꎮ 可以看出ꎬ电源输入电压从 ４０ Ｖ 变化

到 ７０ Ｖ 时ꎬ最大负载电压分别为 １２􀆰 ５、１５􀆰 ４、１９􀆰 １、
２３􀆰 ６ ｋＶꎬ逐渐增大ꎻ谐振频率分别为 １４􀆰 ０、１３􀆰 １、
１１􀆰 ６、１０􀆰 ５ ｋＨｚꎬ逐渐减小ꎮ

输入电压:１—４０ Ｖꎻ２—５０ Ｖꎻ３—６０ Ｖꎻ４—７０ Ｖ

图 ２　 不同输入电压下的幅频特性
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可见ꎬ电源输入电压恒定时ꎬ放电频率直接影响

负载电压ꎬ从而影响硫化氢脱除效率ꎮ 图 ３ 给出了

电源输入电压恒定为 ５０ Ｖ 时ꎬ放电频率对不同几何

参数(放电区域长度、放电气隙)的反应器脱除效率

的影响ꎮ Ｈ２Ｓ 脱除效率表现出了与幅频特性一致的

变化规律ꎬ并且放电区域长度 Ｌ 的增大明显使谐振

频率减小ꎬ而放电气隙 ｄ 的大小对谐振频率影响

较小ꎮ

１—Ｌ＝ ５ ｃｍꎻ２—Ｌ＝ １０ ｃｍꎻ
３—Ｌ＝ １５ ｃｍ

(ａ)ｄ＝ ５ ｍｍ 保持不变

１—ｄ＝ ３ ｍｍꎻ２—ｄ＝ ５ ｍｍꎻ
３—ｄ＝ ７ ｍｍ

(ｂ)Ｌ＝ １０ ｃｍ 保持不变

图 ３　 脱除效率随放电频率的变化规律

由以上分析可知ꎬ负载电压的大小以及反应器

几何参数都会影响 ＤＢＤ 放电的谐振频率ꎮ 图 ４ 直

观给出了谐振频率与负载电压、放电区域长度、放电

气隙之间的关系ꎮ 可以看出ꎬ在相同的反应器几何

参数下ꎬＤＢＤ 电路的谐振频率随负载电压的升高而

降低ꎻ放电区域长度 Ｌ 对谐振频率有明显影响ꎬＬ 越

大ꎬ谐振频率越小ꎻ放电气隙 ｄ 对谐振频率的影响较

小ꎬｄ 变大时谐振频率稍微增大ꎮ

１—Ｌ＝ ５ ｃｍꎻ２—Ｌ＝ １０ ｃｍꎻ
３—Ｌ＝ １５ ｃｍ

(ａ)ｄ＝ ５ ｍｍ 保持不变

１—ｄ＝ ３ ｍｍꎻ２—ｄ＝ ５ ｍｍꎻ
３—ｄ＝ ７ ｍｍ

(ｂ)Ｌ＝ １０ ｃｍ 保持不变

图 ４　 谐振频率随负载电压的变化规律

在 ＤＢＤ 电路的放电阶段ꎬ高压电源的漏感 Ｌ０

和介质层等效电容 Ｃｂ 组成串联电路ꎬ其谐振频率 ｆ０
可以用下式表示:

ｆ０ ＝ １ / ２π Ｌ０Ｃｂ (３)

　 　 而根据电容的定义式:
Ｃｂ ＝ εＳ / ４πｋσ (４)

式中ꎬε 为介质材料的介电常数ꎻＳ 为电容的有效正

对面积ꎻｋ 为静电力常量ꎻσ 为介质层厚度ꎮ

介质层等效电容的有效正对面积 Ｓ 的值与放电

强弱密切相关ꎮ 在固定的反应器几何参数下ꎬ负载

电压的升高使得反应器内的等离子体放电强度增

大ꎬ放电细丝增多ꎬ增大了介质层等效电容的有效正

对面积 Ｓꎬ导致 Ｃｂ 增大ꎬ如图 ５ 所示ꎬ因此随着负载

电压升高ꎬ谐振频率减小ꎮ 放电区域长度 Ｌ 的增大

相当于直接增大了有效正对面积 Ｓꎬ因此谐振频率

减小ꎮ 同样地ꎬ放电气隙 ｄ 变大导致放电强度减弱ꎬ
放电细丝减少ꎬ有效正对面积 Ｓ 减小ꎬ从而导致谐振

频率增大ꎻ但与改变放电区域长度相比ꎬ放电气隙变

化导致的谐振频率变化较小ꎮ

１—Ｌ＝ ５ ｃｍꎻ２—Ｌ＝ １０ ｃｍꎻ３—Ｌ＝ １５ ｃｍ

图 ５　 等效电容随负载电压的变化规律

此外ꎬ不同放电区域长度下相对等效电容值基

本相等ꎬ表明 ＤＢＤ 反应器的负载特性参数值与放电

区域长度呈正比ꎬ这对于 ＤＢＤ 反应器的放大有重要

意义ꎮ
２􀆰 ２　 功率特性对 Ｈ２Ｓ 脱除的影响

２􀆰 ２􀆰 １　 ＤＢＤ 放电有效功率

实验中通过调节调压器保持负载电压为 １６ ｋＶ
不变ꎬ放电气隙 ｄ＝ ５ ｍｍ 保持不变ꎬ分别测量 Ｌ ＝ ５、
１０、１５ ｃｍ 时有功功率 Ｐ 随放电频率 ｆ 的变化曲线ꎬ
如图 ６ 所示ꎮ

(ａ) (ｂ)

１—Ｌ＝ ５ ｃｍꎻ２—Ｌ＝ １０ ｃｍꎻ３—Ｌ＝ １５ ｃｍ

图 ６　 不同放电区域长度下的 Ｐ－ｆ 曲线　 　

可以看出ꎬ有功功率 Ｐ 与放电频率 ｆ 呈线性关

系ꎻ而不同放电区域长度下ꎬ相对功率的一致性表明

有效功率 Ｐ 与放电区域长度 Ｌ 呈正比关系ꎬ即 Ｐ∝ｆ
且 Ｐ∝Ｌꎮ
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实验中保持放电频率 ｆ ＝ １４ ｋＨｚ、放电气隙 ｄ ＝
５ ｍｍ 不变ꎬ通过调节调压器改变负载电压ꎬ分别测

量 Ｌ＝ ５、１０、１５ ｃｍ 时放电功率 Ｐ 随负载电压 Ｖ 的变

化曲线ꎬ如图 ７ 所示ꎮ

(ａ) (ｂ)

１—Ｌ＝ ５ ｃｍꎻ２—Ｌ＝ １０ ｃｍꎻ３—Ｌ＝ １５ ｃｍ

图 ７　 不同放电区域长度下的 Ｐ－Ｖ 曲线

由相对有功功率与负载电压的对数坐标图可以

看出ꎬ有功功率 Ｐ 与负载电压 Ｖ 之间存在幂次关

系ꎬＥｎｌｏｅ 等[１３] 的研究同样证明了这一点ꎬ即 Ｐ∝
Ｖｎꎮ 则:

Ｐ ＝ ＡＬｆＶｎ (５)

其中 Ａ 和 ｎ 均为常量ꎮ
根据图 ６ 中各频率点的有效功率值和视在功率

值ꎬ由式(２)得到了如图 ８ 所示的功率因数随放电

频率的变化曲线ꎮ

１—Ｌ＝ ５ ｃｍꎻ２—Ｌ＝ １０ ｃｍꎻ３—Ｌ＝ １５ ｃｍ

图 ８　 不同放电区域长度下的 ηＰ－ｆ 曲线

ｆ１、ｆ２、 ｆ３ 分别是 １６ ｋＶ 下 Ｌ ＝ １５、１０、５ ｃｍ(ｄ ＝
５ ｍｍ)时的谐振频率ꎮ 在谐振频率时ꎬ功率因数最

大ꎬ可见谐振频率下反应器负载对电源的反射功率

最小ꎬ系统能量能够最多地耦合到反应器负载中ꎮ
２􀆰 ２􀆰 ２　 反应器几何参数对 Ｈ２Ｓ 脱除效率的影响

图 ９(ａ)为放电区域长度与 Ｈ２Ｓ 脱除效率的关

系(放电频率 ｆ＝ １４ ｋＨｚ、放电气隙 ｄ ＝ ５ ｍｍ 保持不

变)ꎮ 放电区域长度越大ꎬＨ２Ｓ 脱除效率越高ꎮ 一方

面ꎬ当气体流量一定时ꎬ放电区域长度增大ꎬ相当于

增大了反应停留时间ꎬ使等离子体化学反应能够更

充分地进行ꎮ 另一方面ꎬ由上一节分析可知ꎬ放电区

域长度增大使得放电功率增大ꎬ等离子体放电强度

增大ꎬＨ２Ｓ 脱除效率也随之增大ꎮ 因此ꎬ两方面的因

素最终导致脱除效率随放电区域长度的增大而增

大ꎮ 但是ꎬ放电区域长度并非越大越好ꎬ过长的放电

区域长度可能导致过低的负载电压或较高的能耗ꎬ
比如 Ｌ＝ １５ ｃｍ 时ꎬ１４􀆰 ４ ｋＶ 的负载电压下ꎬＨ２Ｓ 脱除

效率已经达到了 ９４􀆰 ５％ꎬ继续升高负载电压导致了

能量的浪费ꎮ

１—Ｌ＝ ５ ｃｍꎻ２—Ｌ＝ １０ ｃｍꎻ
３—Ｌ＝ １５ ｃｍ

(ａ)ｄ＝ ５ ｍｍ 保持不变

１—ｄ＝ ３ ｍｍꎻ２—ｄ＝ ５ ｍｍꎻ
３—ｄ＝ ７ ｍｍ

(ｂ)Ｌ＝ １０ ｃｍ 保持不变

图 ９　 不同反应器几何参数下的 η－Ｖ 曲线

图 ９( ｂ)为放电气隙与 Ｈ２Ｓ 脱除效率的关系

(放电频率 ｆ＝ １４ ｋＨｚ、放电区域长度 Ｌ ＝ １０ ｃｍ 保持

不变)ꎮ 放电气隙为 ５ ｍｍ 时ꎬＨ２Ｓ 脱除效率最高ꎬ
负载电压为 １６􀆰 ５ ｋＶ 时ꎬＨ２Ｓ 脱除效率达 ８３􀆰 １％ꎮ
分析结果表明ꎬ在一定的负载电压下ꎬ当放电气隙增

大时ꎬ放电功率变小ꎮ 但另一方面ꎬ放电气隙的增大

使反应停留时间变长ꎬ有利于 Ｈ２Ｓ 脱除ꎮ 以上两方

面的因素决定了存在最佳的放电气隙ꎬ在本实验中

最佳放电气隙为 ５ ｍｍꎮ 另外ꎬ放电气隙过大时会导

致放电不稳定[１４]ꎬ因此ꎬ实际应用中放电气隙应酌

情选择ꎮ

３　 结论

以同轴 ＤＢＤ 反应系统为对象ꎬ围绕介质层等效

电容ꎬ解释了电路谐振特性对 Ｈ２Ｓ 脱除效率的影

响ꎮ 分析实验结果ꎬ量化了放电有效功率与电气参

数、反应器几何参数之间的关系ꎮ 在此基础上ꎬ考察

了反应区域长度、反应气隙对 Ｈ２Ｓ 脱除效率的影

响ꎮ 相关结论可为介质阻挡放电等离子体的模块化

设计和工业放大提供参考ꎮ
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２０１７ 年 １０ 月 成兰兴等:固体润滑材料高纯二硫化钼生产工艺改进

离子含量大幅度降低ꎬ收率得到了一定程度的提高ꎬ
进一步降低了生产成本ꎬ经济效益显著ꎮ

１　 生产工艺中存在的问题

洛阳申雨钼业有限责任公司现有二硫化钼年产

３００ ｔ 生产装置 １ 套ꎬ采用以洛钼集团的钼精矿为原

料ꎬ经多段酸浸化学除杂工艺生产固体润滑材料高

纯二硫化钼粉体ꎮ 改进前工艺流程示意图如图 １
所示ꎮ

图 １　 改进前的工艺流程示意图

该生产工艺的具体过程为:将按比例调浆的钼

精矿浆液输送到一段反应器内ꎬ加入一定浓度的盐

酸ꎬ搅拌下将反应液升温到 ６０~８０℃ꎬ反应 ２ ｈꎬ将反

应混合液经压滤器过滤ꎬ滤液经处理后返回下一次

使用ꎬ滤饼用无离子水反复洗涤至中性后进入二段

反应器ꎬ在氢氟酸存在下进行除硅ꎬ反应液再一次进

入压滤器过滤和水洗ꎬ所得的滤饼返回一段反应器ꎬ
加入少量助剂重复一段反应和过滤水洗过程ꎬ经过

充分洗涤的滤饼去干燥、粉碎、分级和包装得到

产品ꎮ
该工艺存在的问题有如下几点ꎮ
(１)工艺流程较长ꎬ要经过三段反应－过滤－洗

涤的工艺过程ꎬ从投料到出成品 １ 个生产周期需要

２４ ｈꎮ
(２)能耗高ꎬ废水量大ꎬ生产工艺中需要经过三

段酸浸过程ꎬ而且每一次都要过滤水洗、加热冷却等

工序ꎬ要消耗大量的能耗ꎮ 每一个过滤洗涤中都需

要大量的去离子水进行洗涤ꎬ产生大量的酸性废水ꎬ
造成水处理成本增加ꎮ

(３)经过三段酸浸除杂的过程ꎬ产品中铁的质

量分数只能达到 ０􀆰 ２５％左右ꎬ仍然达不到高端领域

对铁质量分数≤０􀆰 ２％的要求ꎬ同时产品的价格也因

此受到了一定影响ꎮ
因此ꎬ如何解决生产中出现的问题ꎬ使生产工艺

过程更合理ꎬ生产效率更高ꎬ产品质量更好ꎬ能耗和

环保处理成本更低ꎬ也是公司生产中需要解决的

难题ꎮ

２　 生产工艺的改进措施

针对生产中存在的诸多问题ꎬ公司与河南省化

工研究所有限责任公司合作ꎬ在实验室研究的基础
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