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摘 　要 :利用非平衡态等离子体技术处理燃烧烟气中的氮氧化物 (NO x) 是目前最有吸引力和发展前途的方法 ,它

是利用非平衡态等离子体产生的微放电通道提供给电子、离子的能量 ,激发、分解和电离分子和原子 ,使燃烧污染

物分子在特定的条件下得以分解和转化。本文结合催化原理 ,研究了 NO x 在 Al2O3 催化剂条件下的分解和转化 ,得

到了脱除率达到 95 %以上的效果 ,并探讨了基于 Al2O3 催化剂条件下的催化转化原理。

关键词 :氮氧化物 (NO x) ; 非平衡态等离子体 ; 分解与转化

中图分类号 : TQ534. 9　　　文献标识码 :A　　　文章编号 :100628740 (2002) 0320512203

Decomposition and Conversion of Nitrogen Oxides

Using Nonequil ibrium Plasma in Flue Gas

ZHAN G Qiang1 , GU Fan2 , YU Gang2 , L I Yan2peng2 , XU Yi2qian2

(1. Key Laboratory of Clean Coal Technology and Combustion of Ministry Education ,Southeast University ,Nanjing

210096 ,

China ;2. Thermal Power Research Institute ,State Power Corporation of China ,Xi’an 710032 ,China)

Abstract :Removal of NO x in flue gas by the technology of nonequilibrium plasma is a very promising and attractive

method. As the nonequilibrium plasma micro discharges generate energy ,imparted to electrons and ions ,motivating and

decomposing molecules and atoms ,making NO x decomposed and converted under particular conditions. This paper

combined nonequilibrium plasma and catalytical principles ,to study the effect on NO x decomposition and conversion by

Al2O3 catalysts ,and achieved the removal of NOx up to 95 % and probed the decomposition and conversion principles with

the Al2O3 catalysts.
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　　NO x 的控制总体上分成低 NO x 燃烧技术和烟气

脱氮两个方面。低 NO x 燃烧技术有二段燃烧法、浓淡

燃烧法、烟气再循环燃烧法、燃料分级燃烧法和各种低

NO x 燃烧器 ,它是通过降低燃烧温度 ,减少过量空气

系数 ,缩短烟气在高温区的停留时间以及选择低 N 燃

料来达到控制 NO x 的目的。这些方法对于不同的燃料

和燃烧设备 ,在运行时难于控制 ,有时对锅炉造成负面

影响或产生新的污染物。烟气脱氮分成干法和湿法两

类 ,干法有选择性催化还原、选择性非催化还原、分子

筛及活性炭吸收法等 ;湿法有分别采用水、酸、碱液的

吸收法、氧化吸收法、吸收还原法等。这些方法总的来

讲存在着工艺复杂、脱氮费用高等缺点。因此 ,如何寻

找一种经济实惠而又脱氮彻底的工艺简单的脱氮方

法 ,一直是能源工作者和环境工作者长期追求的目标。

　　本文采用了非平衡态等离子体处理燃烧烟气中

排放的 NO x ,这是一种新颖的技术 ,不仅是由于非平

衡态等离子体中电子与离子 (108～ 1017/ cm3) 以及中

性离子 (原子、分子、自由基) 的存在 ,粒子之间的相互

作用 (电子与电子、电子与离子、电子与中性粒子、离子

与离子、离子与中性离子、中性粒子与中性离子以及各

种多体碰撞与光电子参与的碰撞) 比完全电离的高温

等离子体更为复杂 ,而且有能从外电场获得能量的电
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子和离子 ,处于激发态的原子及自由基等粒子的存在 ,

非平衡态等离子体能够完成许多普通气体难以做到的

事情。

1　试验系统

　　试验研究总体装置如图 l所示 ,它是由放电电源、

反应器、模拟烟气及监测系统组成。

图 1　实验装置示意

　　放电电源采用交流高压高频电源发生器 ,其电压

在 0 - 8 000 V之间连续可调 ,输出频率为 40 kHz ,输

出波形为矩形窄波 ,模拟烟气由 N2、O2、SO2、NO、CO

和 CO2等组成。N2和 O2采用 40 L 100 MPa的钢瓶提

供 ,纯度为 99. 99 % ;NO用 N2作为平衡气体 ,用 40 L

100 MPa 的特制钢瓶提供 ,其中 NO 浓度为 4 770 ×

10 - 6。用于试验的反应器采用平板放电 ,为 15 mm ×

100 mm ×1. 5 mm的长方体空间 ,平板由两片 15 mm

×100 mm ×4 mm的铜板组成 ,其中一片上放有片状

Al2O3介质 ,另一片放电表面做成尖刺状结构 ,如图 2

所示 ,放电间隙为 1. 5 mm。NO x的测量采用MRI便携

式烟气分析仪 ,测量进入反应器前后的 NO x 浓度 ,

NO x 浓度是 NO和 NO2的总和 ,还原率计算值为等离

子体反应器前、后浓度之差与反应器前 NO x 浓度之比

值 ,试验在室温下进行。

图 2　等离子体反应器结构

　　实验工况分成 A、B、C、D、E、F和 G七组 ,每次实

验的模拟烟气组成如表 1所示。

表 1　实验工况初始模拟烟气组成 (N2 为平衡气体)

项目 A B C D E F G

NO/ ×10 - 6 125 210 170 322 240 96 94

CO/ 10 - 6 0 0 0 0 0 50 58

O2/ % 0 0 0 7 12 0 0

2　试验结果及讨论

　　基于Al2O3催化剂作用下的非平衡态等离子体放

电对模拟烟气中 NO x 的转化率的影响如图 3、4所示。

结果表明等离子体技术结合催化还原原理对降低废气

中的 NO x 浓度有很大作用 ,降低幅度可达 95 %以上。

图 3　输入功率与 NOx还原率的关系

图 4　输入功率与 NOx浓度的关系

　　等离子体中存在很多电子、离子、活性基和激发

态分子等具有较高化学反应活性的粒子 ,并在有催化

剂存在的情况下使燃烧烟气中的 NO x 转化和分解。从

化学反应机理来讲 ,可通过两种方式 :一是等离子体产

生自由离子 ,然后和污染物分子发生化学反应而除去 ;
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二是直接利用等离子体能量 ,在催化剂环境下 ,直接撞

击分解污染物分子。根据文献 [1 ] 在相似条件下的研

究 ,对第一种方式电子分解 O2为

　　　e + O2 O + O + e (1)

正离子和 NO的交换反应为

　　　O +
2 + NO NO+ + O2 (2)

　　　e + NO+ N + O (3)

紧接有 　NO + O + M NO2 + M (4)

NO + N N2 + O (5)

N + NO2 2NO (6)

O + NO2 NO + O2 (7)

N + O + M NO + M (8)

2N + M N2 + M (9)

反应 (3) 和 (5) 对除去NO x比较重要 ,因为在很大程度

上取决于电子碰撞产生 N原子的多少[2 ]。

　　对于第二种方式 ,则

　　　　2NO N2 + O2 (10)

反应 (10) 是一种最理想的方式 ,采用在 Al2O3 催化剂

作用下的研究。首先在 Al2O3上形成一个活性表面 ,无

需很高的温度 ,还原反应就可在 Al2O3表面进行
[3 ]。详

细的机理有待进一步探索。

　　另外 ,由于使用 Cu电极 ,在等离子体中存在有一

定量的 Cu离子 ,其中 Cu+ 具有较强的催化活性[4 ]。对

于同相 2NO N2 + O2的直接分解 ,很多实验者都

在致力于这方面的工作 ,但试验数据都不能达到精确

的机理解释。有一种半经验的机理[5 ]认为 ,在有 Cu离

子作为催化剂的环境下 ,是按下列方式直接分解的。

　　　　NO - + NO O -
2 + N2 (11)

在催化剂表面为

　　　　N2O + O - N2 + O2 (12)

反应过程如图 5所示。

　　实际上包括了三大反应步骤 :1) NO的氧化还原

图 5　有 Cu+ 作为催化剂条件下 NO的直接分解反应过程

反应 NO - (Cu+ Cu2 + ) ;2) 气相反应或在催化

剂表面上的反应 ;3) O -
2 离子的氧化 O2 (Cu2 +

Cu+) 。

在有 Al2O3金属催化剂存在的情况下 ,CO对 NO有较

强的还原作用 ,直接的气相反应有[6 ]

　　　　2NO + CO N2O + CO2 (13)

　　　　N2O + CO N2 + CO2 (14)

　　　　2NO + 2CO N2 + 2CO2 (15)

　　当模拟烟气中含有较多的 O2 时 ,对还原 NO 不

利 :1) 催化剂被存在的氧吸附而覆盖于其表面使还原

反应受到抑制 :2) 由于氧和一些活性还原组分相互进

行反应 ,从而削弱还原 NO反应的进行。

3　结 　论

　　1) 随着输入功率的增加 ,NO还原率增加 ,在本实

验设备条件下 ,NO还原率最大达到 95 %以上。

　　2) 当模拟烟气中含有微量 CO 时 ,更有利于 NO

的还原。而在实际的锅炉燃烧中 ,CO确实存在 ,因此有

利于还原 NO。

　　3) 当模拟烟气中含有较多的氧气时 ,不利于 NO

的还原。

　　因此 ,非平衡态等离子体技术是一种有效的并有

较好发展前途的燃烧烟气污染物治理方法。
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