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摘要：通过自行设计的双介质阻挡反应器产生的等离子体对氮氧化物去除过程进行了研究。考察峰值电压为１４～２１ｋＶ，
ＮＯ的初始质量分数为４００～６００μｇ／ｇ，Ｏ２的体积分数为０～８％，气体流量在６００～１６００ｍＬ／ｍｉｎ，等离子产生方式，即Ｏ２单独
经过等离子体，Ｏ２与Ｎ２共同经过等离子体，Ｏ２、Ｎ２和ＮＯ共同经过等离子体对氮氧化物去除的影响。结果表明：提高峰值电
压有利于氮氧化物脱除，增加氧的体积分数和气体流速，抑制了氮氧化物的脱除。
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　　近年来我国机动车数量以及能源消耗出现了显
著地增长，ＮＯｘ排放的增加对人体健康以及生态环
境造成了巨大的威胁。因此，国家出台了一系列相

关的法律法规，但是各类 ＮＯｘ的排放量仍然没有得
到有效的控制。据相关报道２０１１年氮氧化物的排
放量不仅没有下降反而升高了５７３％，使得“十二
五”第 １年排放总量的减排没有能够按计划实
现［１］，因此开展废气中氮氧化物的处理已经迫在眉

睫。目前，在富氧条件下净化 ＮＯｘ的技术主要有：
选择催化还原、氮氧化物存储还原技术和非热等离

子体技术，其中非热等离子体处理“三废”是近年来

的研究热点［２］。等离子体脱除 ＮＯｘ具有占地面积
小，投资少，没有二次污染，运行费用低，无设备腐蚀

等优点，已经成为国际上公认的具有良好的应用前

景和潜力的脱硝新工艺［３］。

国内外学者［４－１０］对等离子体进行了大量的研

究，主要集中在３大部分：一是反应机理研究；二是
反应器的研究设计；三是高压电源的设计。等离子

体产生的机理以及 ＮＯｘ的去除机理的认识仍处于
摸索阶段，缺乏完善的模型来指导装置和工艺的优

化设计。笔者从实验装置的设计出发，对实验条件

进行了考察，为等离子体技术的实际应用提供一定

的理论依据和技术支持。

１　实验部分

等离子体处理氮氧化物的实验系统如图 １
所示。

图１　实验系统简图

氮气（太原福江特种气体有限公司生产，纯度
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为９９９９９％）；氧气（太原福江特种气体有限公司生
产，纯度为９９９９９％）；ＮＯ标准气（北京龙辉京城气
体有限公司生产，ＮＯ体积分数为１０％，氮气为平衡
气）。气体减压阀、质量流量计（北京七星华创生

产）和自制混合器。放电反应单元由高压电源和反

应器２部分组成。高压电源为ＣＴＰ－２０００Ｋ低温等
离子体实验电源（南京苏曼电子有限公司生产），其

中心频率为１０ｋＨｚ，电压采用电压器调节，调节范
围为０～３０ｋＶ。

实验采用板－板式双介质阻挡反应器，如图２所
示。上下两圆形石英介质的厚度各为２５ｍｍ，直径
为６０ｍｍ；中间放电间隙为８ｍｍ；上下两圆形电极
材质为不锈钢，上电极接高压电为高压电极，下电极

接地为低压电极。

图２　面－面式等离子体反应器结构图

检测仪器主要是烟气分析仪和示波器。烟气分

析仪采用英国凯恩生产的 ＫＭ９１０６综合烟气分析
仪，配有 Ｏ２、ＮＯ、ＮＯ２传感器，通过内置传感器将
Ｏ２、ＮＯ、ＮＯ２的含量显示在显示屏上。示波器采用
美国泰克生产的 ＴＤＳ１０１２Ｃ－ＳＣ型。Ｎ２、Ｏ２与 ＮＯ
标气经质量流量计后进入混合器，混合均匀后进入

ＤＢＤ反应器，经反应器处理后进入检测器进行分析
检测。

实验中ＮＯ和ＮＯｘ去除率分别为：
ＮＯ去除率 ＝

｛［Ｃ（ＮＯ０）－Ｃ（ＮＯ）］／Ｃ（ＮＯ０）｝×１００％ （１）
ＮＯｘ去除率 ＝

｛［Ｃ（ＮＯｘ０）－Ｃ（ＮＯｘ）］／Ｃ（ＮＯｘ０）｝×１００％ （２）

式中：Ｃ（ＮＯ０）为ＮＯ初始质量分数；Ｃ（ＮＯ）为反应

后ＮＯ的质量分数；Ｃ（ＮＯｘ０）为反应前ＮＯ和ＮＯ２的
总质量分数；Ｃ（ＮＯｘ）为反应后ＮＯ和ＮＯ２的总质量
分数。

２　结果与讨论

２１　峰值电压对氮氧化物去除率的影响
峰值电压对等离子体放电有着很重要的影

响［１１］。在 Ｎ２／Ｏ２／ＮＯ气氛下，未加任何填充介质，
Ｏ２的体积分数为２％，气体流量为８００ｍＬ／ｍｉｎ，电
源频率为 ９６ＭＨｚ，ＮＯｘ质量分数为 ４００μｇ／ｇ和
６００μｇ／ｇ时，ＮＯ和 ＮＯｘ去除率与峰值电压的关系
如图３所示。

（ａ）ＮＯ去除率与峰值
电压的关系

（ｂ）ＮＯｘ去除率与峰值

电压的关系

１—４００μｇ／ｇ；２—６００μｇ／ｇ

图３　ＮＯ、ＮＯｘ去除率与峰值电压的关系

由图３（ａ）可知，在ＮＯｘ质量分数为４００、６００μｇ／ｇ
时，ＮＯ去除率随着峰值电压的升高而增大。当峰
值电压到达某一个值后去除率趋于平稳，以初始质

量分数为４００μｇ／ｇ为例：当峰值电压 ＞１８ｋＶ时，
ＮＯ去除率接近１００％，这是因为随着峰值电压的升
高，活性粒子产生的量在增加，而 ＮＯ的量保持不
变，基本能够反应掉全部的 ＮＯ，所以 ＮＯ去除率保
持不变。而且相同条件下，初始浓度为４００μｇ／ｇ时
的处理效果要优于初始质量分数为６００μｇ／ｇ时的
处理效果。由图３（ｂ）可知，ＮＯｘ去除率随着峰值电
压的升高而增大，初始质量分数为４００μｇ／ｇ时，ＮＯｘ
去除率高于初始质量分数为６００μｇ／ｇ时 ＮＯｘ去除
率。当峰值电压＜１８ｋＶ时，随峰值电压的升高ＮＯ
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去除率增幅较大，但是当峰值电压 ＞１８ｋＶ后，峰值
电压对ＮＯｘ去除率的影响不大。
２２　Ｏ２体积分数对氮氧化物去除率的影响

Ｏ２体积分数与氮氧化物去除率有明显的关系。
峰值电压为１６ｋＶ，电源频率为９６ＭＨｚ，气体流量
为８００ｍＬ／ｍｉｎ，ＮＯｘ质量分数分别为 ４００μｇ／ｇ和
８００μｇ／ｇ时，ＮＯ和ＮＯｘ去除率与Ｏ２体积分数的关
系如图４所示。

（ａ）ＮＯ去除率与Ｏ２
体积分数的关系

（ｂ）ＮＯｘ去除率与Ｏ２
体积分数的关系

１—４００μｇ／ｇ；２—８００μｇ／ｇ

图４　ＮＯ、ＮＯｘ去除率与Ｏ２体积分数的关系

由图４（ａ）可以看出，ＮＯｘ质量分数为４００μｇ／ｇ
和８００μｇ／ｇ时，ＮＯ去除率都随着Ｏ２体积分数的增
加而减少，并且相同条件下，质量分数为４００μｇ／ｇ
时ＮＯ去除率大于质量分数为８００μｇ／ｇ时ＮＯ去除
率。由图４（ｂ）可知，ＮＯｘ去除率随着 Ｏ２体积分数
的增加而减少，相同条件下质量分数为８００μｇ／ｇ时
去除率优于质量分数为４００μｇ／ｇ时去除率。由此
可见，ＮＯ在低浓度时，Ｏ２体积分数的增加有利于
ＮＯ的去除；ＮＯ质量分数较高时，Ｏ２体积分数的增
加不利于ＮＯ的去除。同时文献［１２］中，Ｏ２的加入
会使放电产生高能电子数密度降低，同样会造成

ＮＯ去除率的下降。在相同的 Ｏ２体积分数下，ＮＯｘ
去除率随着ＮＯｘ质量分数的增加反而降低，原因是
在较低质量分数的 ＮＯｘ下，ＮＯ很大一部分转化为
ＮＯ２，而ＮＯ质量分数较高时，ＮＯ转变为 ＮＯ２的程
度相对较低。

２３　初始质量分数对氮氧化物去除率的影响
实际废气中的氮氧化物的质量分数各不相同。

在反应气氛中 Ｏ２体积分数为 ２％，电源频率为
９６ＭＨｚ，峰值电压为１６ｋＶ时，ＮＯ和 ＮＯｘ去除率
与ＮＯ和ＮＯｘ初始浓度的关系如图５所示。实验时
气体流量分别取６００、８００、１０００ｍＬ／ｍｉｎ进行对比。

由图５（ａ）可知，ＮＯ去除率随着 ＮＯ初始质量
分数的增加而减小。当气体流量为 ６００ｍＬ／ｍｉｎ，
ＮＯ初始质量分数为 ４００μｇ／ｇ时，ＮＯ去除率约为
８０％；随着ＮＯ初始质量分数的增加，ＮＯ去除率越

　　　　　　　

（ａ）ＮＯ去除率与ＮＯ

初始质量分数的关系

（ｂ）ＮＯｘ去除率与ＮＯｘ
初始质量分数的关系

１—８００ｍＬ／ｍｉｎ；２—１０００ｍＬ／ｍｉｎ；３—６００ｍＬ／ｍｉｎ

图５　ＮＯ和ＮＯｘ去除率与ＮＯ和ＮＯｘ
初始质量分数的关系

来越低，当 ＮＯ初始质量分数为１８００μｇ／ｇ时，ＮＯ
去除率为 ６５％ 左右。当气体流量为 ８００和
１０００ｍＬ／ｍｉｎ时，ＮＯ去除率随着ＮＯ初始质量分数
的增加而减小，但是相同条件下去除率相差不大，都

小于气体流量为６００ｍＬ／ｍｉｎ时的去除率。由图５
（ｂ）可知，ＮＯｘ去除率随着 ＮＯｘ初始质量分数的增
加而减小。当气体流量为６００ｍＬ／ｍｉｎ时，ＮＯｘ去除
率为６３％左右，随着ＮＯｘ初始质量分数的增加，ＮＯｘ
去除率略有上升但变化不大；当 ＮＯｘ质量分数
＞１３００μｇ／ｇ时，ＮＯｘ去除率会下降但是幅度很小；当
ＮＯｘ质量分数为２０００μｇ／ｇ时，ＮＯｘ去除率仍在６０％
以上。当气体流量为８００ｍＬ／ｍｉｎ和 １０００ｍＬ／ｍｉｎ
时，ＮＯｘ去除率随着 ＮＯｘ初始质量分数的增加而减
小，相同条件下对两者去除率相差不大，但是都

＜６００ｍＬ／ｍｉｎ时ＮＯｘ去除率。
２４　气体流量对氮氧化物去除率的影响

在实际处理废气时，各种场所产生的废气量的

大小不同，同时不同的反应器处理量也有所不同，所

以有必要对气体流量大小进行考查。在 Ｏ２体积分
数为２％，电源频率为９６ＭＨｚ，峰值电压为１６ｋＶ
时，ＮＯ和ＮＯｘ去除率与气体流量之间的关系如图６
所示。实验取 ＮＯｘ初始质量分数为 ４００μｇ／ｇ和
６００μｇ／ｇ进行对比研究。

（ａ）ＮＯ去除率与

气体流量的关系

（ｂ）ＮＯｘ去除率与

气体流量的关系

１—４００μｇ／ｇ；２—６００μｇ／ｇ

图６　ＮＯ、ＮＯｘ去除率与气体流量的关系

·１７·



现代化工 第３４卷第７期

由图６（ａ）可知，当ＮＯｘ初始质量分数为４００μｇ／ｇ
和６００μｇ／ｇ时，ＮＯ去除率随着气体流量的增加而
减小。当气体流量 ＜１０００ｍＬ／ｍｉｎ时，气体流量对
ＮＯ去除率的影响较大；当气体流量到达１０００ｍＬ／ｍｉｎ
后，气体流量对 ＮＯ去除率的影响较小，ＮＯ去除率
基本不随气体流量的变化而变化。由图６（ｂ）可知，
当ＮＯｘ质量分数为４００μｇ／ｇ和６００μｇ／ｇ，气体流量
＜９００ｍＬ／ｍｉｎ时，ＮＯｘ去除率降幅明显；当气体流
量＞９００ｍＬ／ｍｉｎ时，降幅趋于平缓。主要是因为在
一定的输入功率下，只能产生一定量的活性粒子，气

体流量越小则气体在反应器内的停留时间越长，ＮＯ
与活性粒子的碰撞几率就会增大，反应也越充分，所

以ＮＯ和ＮＯｘ去除率升高；但是当停留时间增大到
一定值以后，ＮＯ与活性粒子的反应处于平衡状态，
所以ＮＯ和ＮＯｘ去除率基本不随停留时间的增大而
增大。

气体流量增加会导致气体流速的增加，则相应

单位体积内活性粒子的数目便会下降，ＮＯ和 ＮＯｘ
去除率下降；同时，使得废气在等离子区内的停留时

间变短，活性粒子与废气发生碰撞几率就会降低，这

也导致了ＮＯ去除率的降低。因此将气体流量控制
在一定范围内有利于ＮＯ和ＮＯｘ的去除。
２５　等离子体产生臭氧对氮氧化物去除率的影响

Ｏ３属于活性自由基的一种，现已证明在有 Ｏ２
存在的环境下等离子体放电能够产生大量的Ｏ３，而
且Ｏ３存在周期相对较长，对氮氧化物的脱除有一定
影响。王智化等［１３］研究发现，在温度为 １００℃和
２００℃，ｎ（Ｏ３）∶ｎ（ＮＯ）＝１０时，氧化效率分别达到
了８９２％和８５０％，表明温度对氮氧化物去除率的
影响不大。魏林生等［１４］发现，Ｏ３能够将 ＮＯ氧化，
结合化学吸收的方法达到去除的目的。为证实等离

子体过程当中产生的Ｏ３对氮氧化物脱除的影响，分
别采用纯Ｏ２单独通过等离子体，Ｏ２＋Ｎ２通过等离
子体，Ｏ２＋Ｎ２＋ＮＯ共同通过等离子体方式。Ｏ２体
积分数为 ２％，频率为 ９６ＭＨｚ，峰值电压为
３１２ｋＶ，气体流量为 ８００ｍＬ／ｍｉｎ，结果如图 ７所
示。由图７可知，对于ＮＯ的去除只有纯Ｏ２通过等
离子 体 时 去 除 效 果 最 差。当 ＮＯ 质 量 分 数
＜５５０μｇ／ｇ时，Ｏ２＋Ｎ２经过等离子体对 ＮＯ去除率
要高于Ｏ２＋Ｎ２＋ＮＯ共同经过等离子体时 ＮＯ去除
率。主要原因是当有 ＮＯ经过等离子体时，由于分
解ＮＯ的能量要小于分解Ｏ２的能量，故会有部分能
量被用来分解 ＮＯ，所以当 ＮＯ初始质量分数较低
时，Ｏ２＋Ｎ２经过等离子体时的 ＮＯ去除率要高于

Ｏ２＋Ｎ２＋ＮＯ共同经过等离子体时 ＮＯ去除率。当
ＮＯ初始质量分数＞５５０μｇ／ｇ时，Ｏ２＋Ｎ２＋ＮＯ共同
经过等离子体时的处理效果要好于 Ｏ２＋Ｎ２经过等
离子体的处理效果，原因是随着 ＮＯ初始质量分数
的增加，虽然分解 ＮＯ会消耗部分能量，但是 ＮＯ质
量分数的增加使其与 Ｎ和 Ｏ等粒子的碰撞几率增
加，所以出现Ｏ２＋Ｎ２＋ＮＯ共同经过等离子体时ＮＯ
质量分数低于 Ｏ２＋Ｎ２经过等离子体时 ＮＯ的质量
分数。

１—Ｏ２＋Ｎ２经过等离子体；２—Ｏ２＋Ｎ２＋ＮＯ经过等离子体；

３—Ｏ２经过等离子体

图７　反应后ＮＯ的浓度变化曲线

同时考察了不同的 ＮＯ初始质量分数与 Ｏ２、
Ｏ２＋Ｎ２、Ｏ２＋Ｎ２＋ＮＯ３种通过等离子体方式的影
响，结果如图８所示。由图８可知，当ＮＯ初始质量
分数为１００μｇ／ｇ，Ｏ２单独经过等离子体时ＮＯｘ质量
分数最低，Ｏ２＋Ｎ２和Ｏ２＋Ｎ２＋ＮＯ经过等离子体生
成ＮＯｘ的量基本相同，约为１９０μｇ／ｇ；当ＮＯ初始质
量分数 ＞２００μｇ／ｇ后，ＮＯｘ生成量随着 ＮＯ初始质
量分数的增大而增加，其中当 Ｏ２＋Ｎ２＋ＮＯ共同经
过等离子体时ＮＯｘ的质量分数最低；而当 ＮＯ初始
质量分数 ＜４００μｇ／ｇ时，Ｏ２单独经过等离子体时
ＮＯｘ质量分数要高于 Ｏ２＋Ｎ２经过等离子体时 ＮＯｘ
质量分数；当 ＮＯ初始质量分数超过４００μｇ／ｇ时，
Ｏ２单独经过等离子体时ＮＯｘ质量分数要比Ｏ２＋Ｎ２
经过等离子体时ＮＯｘ的质量分数高１００μｇ／ｇ左右。

１—Ｎ２＋Ｏ２经过等离子体；２—Ｎ２＋Ｏ２＋ＮＯ经过等离子体；

３—Ｏ２经过等离子体

图８　反应后ＮＯｘ质量分数变化曲线
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２６　不同粒径的陶粒对氮氧化物去除率的影响
等离子体反应器内的填充物质会对ＮＯ的脱除

有很大的影响［１５］。研究者们通过不同的反应器中

添加多种不同的填充物来研究填充物的加入对要处

理气体的影响。常用的填充物有玻璃珠、分子筛等。

笔者采用等离子体反应器当中填充陶粒，研究在 Ｏ２
体积分数为 ２％，气体流量为 ８００ｍＬ／ｍｉｎ，频率为
９６ＭＨｚ，峰值电压为３２ｋＶ时，陶粒的加入对氮氧
化物去除率的影响，结果如图９所示。其中１～４号
陶粒的平均直径分别为３０、４２、５３、６３ｍｍ，加入
的陶粒使其填满整个反应器。

（ａ）ＮＯ去除率与ＮＯ

初始质量分数的关系

（ｂ）ＮＯｘ去除率与ＮＯｘ
初始质量分数的关系

１—１号；２—２号；３—３号；４—４号；５—空白

图９　ＮＯ、ＮＯｘ去除率与ＮＯ、ＮＯｘ
初始质量分数的关系

由图９（ａ）可以看出，ＮＯ去除率随着 ＮＯ初始
质量分数的增加而降低，并且在相同条件下，ＮＯ去
除率大小为：４号＞３号＞２号＞１号，即相同条件下
ＮＯ去除率随着陶粒粒径的增大而增加。由图９（ｂ）
可以看出，填充４号陶粒时，ＮＯｘ去除率由２００μｇ／ｇ
时的８２％下降到１０００μｇ／ｇ时的７０％，降幅很小；
１、２、３号陶粒的ＮＯｘ去除率稳定在一个值附近变化
不大。同时由图９可以看出，随着陶粒的加入，ＮＯ、
ＮＯｘ去除率要明显优于没有加入任何填充物单纯等
离子体时ＮＯ、ＮＯｘ去除率，特别是随着陶粒粒径的
增大，ＮＯ、ＮＯｘ去除率增加。这是因为：陶粒的加入
将占据部分放电空间，使得气体的停留时间减少，但

是陶粒的加入能够加强传质效率，使粒子间的接触

加强。同时陶粒的填充能够使 ＤＢＤ装置的放电区
域气隙场强增加，这将对气体的击穿放电非常有利，

从而能够降低装置的起始放电电压［１６］，同时气隙场

强的增加能够使得细丝状放电的空间密度增大，放

电电流增加。

３　结论

利用双介质阻挡放电反应器考查了反应条件对

氮氧化物去除率的影响。ＮＯ和 ＮＯｘ去除率随峰值
电压（１４～２１ｋＶ）的升高而升高；随 Ｏ２体积分数、
ＮＯ初始质量分数在４００、８００μｇ／ｇ时和气体流量为
６００、８００、１０００ｍＬ／ｍｉｎ的增加而降低；等离子体产
生的Ｏ３对ＮＯ和ＮＯｘ去除率的影响，与纯 Ｏ２单独
通过等离子体，然后再与 Ｎ２和 ＮＯ混合；Ｏ２＋Ｎ２通
过等离子体，ＮＯ混合；Ｏ２＋Ｎ２＋ＮＯ共同通过等离
子体方式有很大关系。放电区域内填充陶粒越大，

越有利于等离子体去除氮氧化物，并且能够有效减

少ＮＯ２的产生。
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［１５］ＭｃＬａｒｎｏｎＣ，ＭａｔｈｕｒＶ．Ｎｉｔｒｏｇｅｎｏｘｉｄｅｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎｂｙｂａｒｒｉｅｒ

ｄｉｓｃｈａｒｇｅ［Ｊ］．Ｉｎｄｕｓｔｒｉａｌ＆ＥｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇＣｈｅｍｉｓｔｒｙＲｅｓｅａｒｃｈ，２０００，

３９（８）：２７７９－２７８７．

［１６］赵卫东，蔡忆昔，郑荣耀，等．介质球填充对介质阻挡放电装置

性能的影响［Ｊ］．高电压技术，２０１０，（６）：１５３７－１５４１．■
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