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[摘要 ] � 利用介质阻挡放电在常压下产生的非平衡等离子体,对模拟尾气中的 NO进行了净化试验研究.研究表明,非平

衡等离子体技术对 NO具有明显的净化效果.试验所获得的电极材料、输入电压、O 2含量、NO初试浓度以及尾气停留时间等

因素对 NO净化效率的影响规律,对优化设计 NO净化装置具有指导作用.同时从反应机理角度分析了 NO与等离子体基元

反应的过程,发现最终的 NO净化效果取决于两组同时存在且平行竞争的氧化和还原过程.
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Abstract: An approach to treat nitrogen ox ide ( NO ) in simu lated eng ine exhaustw ith the non-equ ilibrium plasm a gen-

era ted by the d ie lectric barrier d ischarge is investigated experim enta lly. The resu lts show that the non-equilibr ium p las-

m a is effective to pur ifyNO. The impact of several factors on NO reduction, such as electrodem ater ia ls and configura-

tion, input vo ltage, content o f O
2
, in itia l concentra tion of NO and resident tim e, g ive d irections to optim ize the NO

purification dev ice. The elem enta l reaction mechan ism invo lved in NO-plasm a chem istry is a lso ana ly zed and theNO re-

m ova l effect depends on two paralle l reactions o f ox idation and reduction wh ich competes each othe r s imultaneously.
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0� 引言

机动车尾气排放已成为城市大气的主要污染源. NOx 是汽车尾气中主要的有害成分, 其中 NO约占

NOx 的 95%, 因此 NO的脱除是汽车尾气治理的重点
[ 1, 2]

.目前传统的三元催化方法大多采用大量稀贵金

属作为活性组分,成本昂贵,且存在催化条件难以控制等问题,因此寻找价格低廉、性能稳定且净化效率较

高的技术是当前尾气控制领域的研究热点
[ 3]
.

近年来国外出现了一种新兴的物理与化学相结合的废气处理技术 � � � 非平衡等离子体技术 [ 4, 5 ]
.将

该技术应用于汽车尾气治理领域是一种新概念, 已引起人们的广泛重视
[ 6]
. 目前在常压下获得非平衡等

离子的方法主要分为以下几种形式
[ 7, 8 ]

:电晕放电、辉光放电、介质阻挡放电、微波放电. 介质阻挡放电是

一种强电离放电,产生的电子能量高于电晕放电, 更加有利于汽车尾气的净化
[ 9, 10 ]

.本文采用介质阻挡放

电方案,利用高压脉冲电源,在自行开发的反应器中进行模拟汽车排气净化的实验研究, 对影响等离子体

还原净化 NO过程的因素及规律进行了系统测试,并对 NO净化的机理进行了分析.

1� 实验装置

本实验的实验系统如图 1所示, 装置主要包括模拟尾气输配系统、高压脉冲电源、等离子反应器和尾
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气分析系统四部分.等离子体系统由介质阻挡放电反应器和脉冲高压电源组成. 模拟尾气输配系统包括气

瓶、流量计和混气室. 试验采用了高纯氮气作载气, 通过调节高纯 NO、空气和 CO2气体的配比, 达到模拟

尾气的标准. 主要气体体积百分比浓度范围为: O 2 ( 2% ~ 15% ), CO 2 ( 10% ~ 30% ), NO ( 0. 04% ~

0. 15% ).

本实验的反应器采用同轴式玻璃管结构, 如图 2所示. 模拟尾气从电极间环状通道流过,与放电产生

的等离子体发生反应.试验采用 ZH-838型高压实验变压器,输入电压 0~ 220V连续可调, 通过 TDGC2型

高压脉冲电源转换为 1~ 20 kV,频率 40 kH z. 尾气分析系统采用 NHA-500型尾气分析仪.

2� 实验结果与分析

2�1� 反应器结构及电极材料
表 1� 各种反应器结构及电极材料实验对比

Table 1� Comparison am ong various reactor structures and ma terials

反应器结构
电极材料

管内电极 管外电极
净化率 /%

单层介质阻挡
铜棒 铝网 53�2

铜棒 不锈钢网 47�8

双层介质阻挡
铜棒 铝网 77�9

铜棒 不锈钢网 50

� � 介质阻挡放电的关键之一在于反应器的结

构设计及电极材料的选择. 本实验反应器采用

线筒型结构,分别对单、双层介质阻挡条件下,

以铜、不锈钢、铝等作为电极材料, 进行了净化

交叉实验.测试条件和数据如表 1所示.调节混

合气体流量 5 L /m in, O 2占 11%, NO占 0. 08% .

比较以上实验数据, 综合考虑到双层玻璃

管保护电极等优点,最终确定实验装置的最佳方案为:双层玻璃管,铜棒做管内电极, 管外壁包铝网做管外

电极.

2�2� 非平衡等离子体净化 NO的影响因素

2�2�1� 输入电压的影响
� � 电压是介质阻挡放电的一个重要参数,它的高低直接影响到净化效率. 图 3为输入电压与 NO净化率

的关系.实验中, NO和 O 2的体积百分比浓度分别控制为 0. 086%和 11�45%,平衡气为高纯氮气.

从图 3可以看出,输入电压对 NO净化率的影响非常大.

随着输入电压的升高,开始阶段, NO净化率的提高幅值很大;

而输入电压达到 175V之后, NO净化率的上升幅值变得很小,

趋于稳定.这是因为在一定的电压范围内, 随着脉冲电压的升

高,输入功率增大,产生的等离子体增多, N、OH、O等活性粒

子与 NO发生一系列反应生成 N 2、O2等稳定气体,所以 NO净

化率上升.但继续提高输入电压后, 极间电压的上升使得在单

位时间内放电区域中产生大量高能电子, 它们对流经放电区

的气体进行轰击,使得像强氧化性的 O3、活性氧原子 [ O ]之类

的自由基增多,加强了 NO到 NO 2的转化, 有部分 N 2的化学
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键也可能会在等离子体的作用下重新结合生成 NO和 NO2. 同时, 极间电压升高后,电晕放电逐渐向火花

放电过渡,出现频繁击穿, 能耗迅速增大. 两方面原因综合导致了 NO总体净化率上升幅值下降.

2�2. 2� NO初始浓度的影响

汽车尾气中 NO浓度随工况不同,一般体积百分比浓度在 0. 04% ~ 0. 1%范围内变化.图 4为 NO初

始浓度对于净化率影响曲线.实验条件为输入电压 125V, O2

11�45%, 平衡气为 N 2. 由图 4可见, 随着初始浓度增大, NO

的净化率逐渐降低, 这是由于在一定实验条件下, 等离子体

系统产生的活性粒子数是稳定的, NO浓度越高, NO分子与

活性粒子碰撞的概率就越小,从而使 NO净化率总体呈现下

降趋势.同时可以注意到初始浓度增加的过程中, NO浓度较

低时, 净化率下降幅值比浓度较高时幅值小, 这是因为浓度

较低情况下,提高 NO初始浓度即增大了活性粒子与 NO分

子碰撞的概率,故净化量是增加的, 于是净化率下降幅值较

小;当浓度达到一定值后, 有限的活性粒子几乎全部与 NO

反应, 净化率不再增加, 因此随着 NO初始浓度提高,净化率

下降幅值变大.

2�2�3� 停留时间的影响
通过调节混合气体进入反应器的流量,改变停留时间.

图 5为混合气体在反应器中的停留时间对 NO净化率的影

响.在相同的输入电压条件下, NO净化率随混合气停留时间

的延长而下降,当停留时间达到一定值后,净化率趋于不变.

在一定电压条件下, 输入功率一定, 放电反应器产生的活性

粒子数是稳定的,混合气的停留时间愈长, NO与活性粒子的

结合愈充分,从而使 NO净化率不断上升. 但停留时间超过

一定值以后,放电产生的活性粒子同 NO反应充分, NO净化

率的增加已经很少,即净化率保持在较高水平.

2�2�4� O2浓度的影响

等离子体净化 NO时发生的氧化还原反应复杂, 反应中

间产物 NO 2及 NO生成量会随着 O2浓度变化而变化. 图 6

为 O2含量对净化率的影响, 实验条件为输入电压 175V, NO

的体积百分比浓度为 0. 1% ,平衡气为 N 2. 由图 6可见, 随着

O 2含量的增大, NO的净化率明显降低, 表明 O 2对 NO的净

化有抑制作用.分析 NO反应机理不难发现,在 NO转化过程

中同时存在着氧化和还原这样两个相互竞争的过程,较高的

O 2浓度在高压放电条件下易产生 O3、O等氧化性粒子, 有助

于发生生成 NO的氧化反应, 不利于净化 NO, 从而使净化率

呈大幅下降.

3� 结论

本文采用介质阻挡放电技术产生非平衡等离子体, 对其净化模拟尾气中 NO的特性进行了机理验证

性实验研究,结果表明:利用介质阻挡放电技术形成非平衡等离子体, 可以有效抑制模拟尾气中 NO的排

放,具有较好的净化效果. 提高输入电压, 降低 NO初始浓度,延长混合气停留时间, 降低 O2浓度, 都可以

在一定程度上提高 NO的净化率.
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