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摘　要　为研究介质阻挡放电 (DBD)反应器结构对低温等离子体降解甲苯的影响，设计了具有单层介质和双层

介质的 DBD反应器。对 2种反应器的放电特征、甲苯去除率、矿化率、CO2 选择性和能量效率进行了比较，并

对施加电压和初始浓度对甲苯降解效果的影响进行了分析。结果表明：在相同电压下，双介质反应器

(DDBD)具有更高的电场强度，而单介质反应器 (SDBD)的输入功率更高；当甲苯浓度和电压分别为 616、
1 027、1 848 mg·m−3 和 14~24 kV时，双介质中的甲苯去除率为 9.4%~100%、7.4%~99%、5.1%~64%，单介质为

67%~98%、46%~90%、26%~59%。这说明低电压下单介质反应器的甲苯去除率更高，而高电压下则相反，并

且，浓度降低、电压升高有利于甲苯的降解。单介质反应器的能量效率随电压升高而降低，双介质反应器则先

升高后下降，且双介质反应器的能量效率高于单介质反应器 (16~24 kV)。以上研究可为介质阻挡放电在 VOCs去
除方面的应用提供参考。
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挥发性有机化合物 (volatile organic compounds，VOCs)来源广泛，对大气环境和人体健康均有

不利影响 [1-3]。常见 VOCs控制技术有吸附 [4]、吸收 [5]、冷凝 [6] 等回收技术和热氧化 [7]、低温等离子

体 [8]、生物法 [9] 等销毁技术。工业中较为常用的技术为吸附和热氧化 (包括蓄热燃烧、催化燃烧

等)[10]。然而，吸附法仅仅将污染物进行了转移，后期存在吸附剂再生问题。而热氧化主要用于高

浓度 VOCs处理[11]，且存在能量效率低的问题。相比之下，低温等离子体因其具有可快速启动和关

闭、能耗低、净化效率高等特点而广受研究者关注[12-14]。

低温等离子体的产生方法有介质阻挡放电 (DBD)、电晕放电、滑动弧放电、辉光放电等 [15]。

其中 DBD是一种最为常见的低温等离子体产生方法，其放电均匀且稳定 [16]。传统的 DBD反应器

是在高压电极和接地极之间嵌入一层绝缘介质，然而单一的介质阻挡放电低温等离子体在降解

VOCs时存在副产物多、能量效率低等问题 [17]。有研究 [18-19] 发现，若在两电极之间加入双层介质，

在外加电压下，形成双介质阻挡放电 (DDBD)，可以有效提高 VOCs的去除率并抑制副产物的产
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生。ZHANG等 [18] 比较了单双介质阻挡放电对苯乙烯降解的影响，发现 DDBD反应器比 DBD反应

器的 CO和 CO2 选择性提高了 40%，同时 DBD反应器中生成大量油状有机副产物，而 DDBD反应

器中则没有。TANG等 [19] 对比了单双介质阻挡放电反应器对 NO的去除，发现 DDBD反应器中产

生的放电更加均匀稳定，使能量可以得到高效利用，而 DBD反应器中的放电强度较大，有利于

NO的去除。但李云霞等 [20] 的研究发现，当外加电压 (4.0~6.5 kV)较低时，单介质反应器的 CS2 去
除率高于双介质反应器。因此，双介质阻挡放电反应器对于某种污染物的去除效果并非绝对的优

于单介质反应器，而要视具体条件而定。目前，关于双介质和单介质阻挡放电低温等离子体在不

同条件下降解 VOCs的系统比较研究仍然较少。因此，比较 2种反应器在不同条件下的 VOCs降解

效果，可为实际应用过程中反应器的合理选择提供参考。

本研究首先对比分析了单介质和双介质反应器的放电特征，随后以甲苯为目标污染物，以甲

苯去除率、矿化率、CO2 选择性为指标，分析了 2种反应器在不同电压、不同浓度下对甲苯的去除

效果，并对副产物 O3、N2O以及反应器的能量效率进行了比较分析。

1    实验部分

1.1    实验装置

所有实验均在常温常压下进行，实验装置如图 1所示。将注射泵注入的液态甲苯与经过干燥

后的空气在混合瓶中混合，用来模拟甲苯废气，混合瓶置于恒温水浴锅中以保证甲苯能持续挥

发。由质量流量计控制气体流量为 2 L·min−1，通过改变注射器的推进速度来调整甲苯浓度，本实

验中甲苯浓度分别为 616、1 027、1 848 mg·m−3。低温等离子体在自制的线筒式介质阻挡放电反应

器中产生，反应管为石英玻璃材质，高压电极为直径 1 mm的不锈钢丝，接地极为缠绕在玻璃管外

壁的铜皮 (厚 0.05 mm，长 100 mm)。单介质反应器管内径为 30 mm，厚 1.5 mm，双介质反应器外管

尺寸与单介质相同，内管内径为 15 mm，厚 1 mm。实验所用电源为 50 Hz高压交流电源 (GJTK-
0.01/30K，上海南罡电除尘器有限公司)。使用示波器 (DPO3054，Tektronix)通过高压探头 (P6015A，

Tektronix)测定电流电压波形图。甲苯及其降解过程中产生的 H2O、CO2、CO、N2O的浓度由傅里

叶变换红外光谱仪 (Nicolet Antaris IGS，Thermo Scientific Company)测定，O3 浓度通过臭氧检测仪

(2B Technologies Model 106-M)测得。
 

图 1    实验装置示意图

Fig. 1    Schematic diagram of experimental setup

 

  1034 环　境　工　程　学　报 第 14 卷    

环
境
工
程
学
报
版
权
所
有



1.2    评价指标

反应器的输入功率计算方法 [21] 见式 (1)，甲苯的降解效果以甲苯去除率、矿化率、CO2 选择性

和能量效率作为评价指标，计算方法见式 (2)~式 (5)。
P = f ·C ·A (1)

η =
Cin−Cout

Cin
×100% (2)

MR =

CCO2

44
+

CCO

28
7

92
(Cin−Cout)

×100% (3)

S CO2 =

CCO2

44
CCO2

44
+

CCO

28

×100% (4)

EF =
(Cin−Cout) ·Q

P
×0.06 (5)

S CO2

CCO2

式中：P为输入功率，W；η为甲苯去除率；MR 为矿化率； 为 CO2 选择性；f为频率，取值 50
Hz；EF 为能量效率，g·(kWh)−1；C为电容，取值 0.47 μF；A为示波器所测李萨如图的面积；Cin、

Cout 为反应器进、出口甲苯浓度，mg·m−3； 、CCO 为反应器出口 CO2、CO浓度，mg·m−3；Q为

甲苯气体流量，取值 2 L·min−1。

2    结果与讨论

2.1    放电特征

图 2为单介质和双介质反应器分别在 14 kV和 24 kV电压下一个正负变换周期内的电流波形

图。随着电压的升高，微放电的数量和强度明显增加。在同一电压下，双介质反应器中的微放电

数量更少，这是由于双介质反应器中的内层介质阻碍电子的运动，微放电到达内层介质后不易继

续向外层介质传播，导致检测到的微放电数量较少。

双介质反应器的结构及气流方向如图 3所示。通过理论计算的方法估算 2种反应器电场强

度，计算方法[22-23] 见式 (6)和式 (7)。

 

 

图 2    单介质和双介质反应器电流波形图

Fig. 2    Current waveform of single and double dielectric barrier reactor
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Eg,双 =
V
r

εd

εd ln
r1r3

r0r2
+εg ln

r2r4

r1r3

(6)

Eg,单 =
V
r

εd

εg ln
r4

r3
+εd ln

r3

r0

(7)

式中：Eg,双和 Eg,单分别为双介质和单介质反应

器放电区域的电场强度，kV·cm−1；V为放电电

压，kV；εd 为介质的相对介电常数，取值为 4；
εg 为空气的相对介电常数，取值为 1；r为反应

器中放电间隙据轴心的距离，cm；r0=0.05 cm；

r1=0.75 cm；r2=0.85 cm；r3=1.5 cm；r4=1.65 cm。

不同反应器的平均电场强度和输入功率比

较结果见图 4。在相同电压下，双介质反应器

的平均电场强度略大于单介质反应器，而双介

质反应器的输入功率远小于单介质反应器，与

类似研究中的结果 [23-24] 一致。由于内管的屏蔽

作用，在高压电极附近产生的高能电子只有一

部分能够运动到外管附近的区域，从而产生更

小的电流，以致相同电压下的输入功率更小，

这与电流电压波形图 (图 2)中双介质反应器的微

放电数量少于单介质反应器这一现象是一致的。

2.2    甲苯去除效果的比较

在不同的浓度和电压下，甲苯在 2种反应

器中的去除率见图 5。甲苯浓度分别为 616、
1 027、1 848 mg·m−3，电压为 14~24 kV时，双

介质反应器中的甲苯去除率为 9.4%~100%、

7.4%~99%、 5.1%~64%， 单 介 质 为 67%~98%、

46%~90%、26%~59%。随电压的升高和甲苯浓

度的降低，甲苯去除率升高。电压升高，放电

间隙电场强度增大，电子运动速度加快，使得

反应器中的活性粒子数量增加、能量增大，与

甲苯分子的碰撞概率增加，使得更多的甲苯被

分解 [25]。反应器入口浓度升高，甲苯去除率下

降。在相同电压下，活性粒子数量和能量一

定，浓度升高意味着更多的甲苯分子进入反应

器，因此，每一个甲苯分子所能接触到的活性

粒子数量减少，导致去除率下降 [26]。可以看出，双介质反应器的去除率-电压曲线斜率高于单介质

反应器，即双介质反应器的甲苯去除率随电压升高变化更快。电压为 20 kV、浓度为 616 mg·m−3

时，双介质反应器对甲苯的去除率达到了 94.51%。李云霞等 [20] 比较了单双介质反应器对 CS2 的去

除效果，得到了相同的结论。这可能与 2种反应器的气体击穿电压和放电间隙电场强度有关。同

时，双介质反应器对甲苯去除率高于单介质反应器时的电压的结果并不是固定的，这一电压随甲

 

图 3    双介质反应器结构示意图

Fig. 3    Structure diagram of the DDBD reactor

 

图 4    不同反应器的平均电场强度和输入功率

Fig. 4    Average electric field and input power of
different reactors

 

图 5    不同反应器中浓度和电压对甲苯去除率的影响

Fig. 5    Effect of concentration and voltage on the toluene
removal efficiency in different reactors
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苯浓度的升高而增加。甲苯在低温等离子体中

降解后并非完全生成 CO2 和 H2O，还会生成有

机副产物和 CO[27]。因此，还须通过矿化率和

CO2 选择性来评价反应器中的甲苯降解效果。

图 6和图 7反映了不同条件下 2种反应器中的

甲苯矿化率和 CO2 选择性。2种反应器的甲苯

矿化率均随电压的升高和甲苯浓度的降低而升

高，说明高电压、低浓度更有利于甲苯转化为

COx。当浓度和放电电压相同时，单介质反应

器的矿化率高于双介质反应器，这是由单介质

反应器的输入功率更大而导致的。当浓度为

616 mg·m−3时，双介质反应器的矿化率为 16.66%~
40.22%，单介质的矿化率为 20.21%~40.27%。

随甲苯浓度的升高，2个反应器中的 CO2

选择性均降低，说明浓度升高不仅导致矿化率

降低，而且使 CO2 在 COx 中所占比率下降。在

高浓度下，每个甲苯分子所能接触到的活性粒

子数目减少，不仅导致其降解率下降，还会发

生不充分氧化而生成CO。在单介质反应器中，CO2

选择性随电压的升高而降低，在浓度为 616、
1 027、1 848 mg·m−3 时，分别为 52.11%~49.28%、

50.23%~46.58%、45.75%~43.19%。这说明，随

电压的升高，CO对矿化率的贡献逐渐增大。

在双介质反应器中，CO2 选择性随电压的升

高，先降低后升高。这可能是因为电压小于 20 kV
时，甲苯的降解主要发生在内管中，随电压的

升高，外管中有足够的场强促进甲苯的降解和

CO的氧化。在相同条件下，双介质反应器的

CO2 选择性高于单介质。这是因为甲苯在内管

中降解时产生的 CO随气流进入外管后，可以

进一步与臭氧或氧自由基反应生成 CO2。而单

介质反应器中只有一个放电区域，在各处发生

的反应大致相同，不存在类似于双介质中的

CO进一步氧化的过程。

2.3    副产物分析

在低温等离子体降解甲苯时，不可避免地

会出现 O3、N2O等产物 [28]。图 8和图 9反映了

2种反应器在不同条件下的 O3 浓度和 N2O浓

度。甲苯浓度越高，O3 和 N2O的浓度越低。

在一定放电条件下，反应器中的活性粒子数目

和能量一定，甲苯浓度较高时，甲苯分子与活性粒子碰撞的概率增大，更多的活性粒子参与甲苯

 

图 6    不同反应器中浓度和电压对矿化率的影响

Fig. 6    Effect of concentration and voltage on the
mineralization rate in different reactors

 

图 7    不同反应器中浓度和电压对 CO2 选择性的影响

Fig. 7    Effect of concentration and voltage on the CO2

selectivity in different reactors
 

图 8    不同反应器中甲苯浓度和电压对 O3 浓度的影响

Fig. 8    Effect of toluene concentration and voltage on O3

concentration in different reactors
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的降解而非 O3 和 N2O的形成。在双介质反应

器中，O3 及 N2O的浓度均随电压升高而增

大。电压升高产生更多的活性粒子，与 O2和

N2 发生一系列反应，生成更多的 O3 和 N2O。

在单介质反应器中，随电压的升高，O3 浓度先

升高后降低。当外加电压过高时，单介质反应

器中可能出现火花放电，系统温度升高，使部

分臭氧分解 [29]。不同于 O3，N2O不会因高温而

发生分解，其浓度随电压的升高而增大。在同

一电压下，单介质反应器具有更高的输入功

率，产生更多的活性粒子，因此，N2O浓度高

于双介质反应器。双介质反应器的击穿电压更

高，不存在单介质反应器中 O3 因高温而分解

的情况，因此，电压超过 20 kV后，双介质反

应器中的 O3 浓度更高。相对于 N2O，O3 很容

易被分解，因此，可以在反应器中加入合适的

催化剂，来抑制 O3 的产生[30-31]。

2.4    能量效率

图 10反映了 2种反应器在不同条件下的

能量效率。当甲苯浓度较高时，能量效率较

高。虽然高浓度下甲苯的去除率较低，但系统

的能量能够被更加有效地利用。随电压的升

高，单介质反应器的能量效率逐渐降低 [32]，而

双介质反应器则先升高后下降[33]。电压为 14 kV
时，双介质反应器对甲苯的去除率不到 10%，

只有很少的一部分甲苯被降解，导致能量效率

较低。电压在 16~18 kV时，双介质反应器有最佳的能量效率；电压超过 16 kV时，双介质反应器

的能量效率高于单介质反应器。这说明甲苯的去除率高并不代表其能量效率也高，因为在相同电

压下，2个反应器的输入功率不同。

3    结论

1)在相同电压下，双介质反应器具有更高的平均电场强度，单介质反应器输入功率更高。

2)电压升高、浓度降低，甲苯去除率增加。在浓度为 616 mg·m−3，电压为 14~20 kV时，单介

质反应器对甲苯去除率高；电压为 20~24 kV时，双介质反应器对甲苯去除率高。随甲苯浓度的变

化，这一电压范围也会发生改变。

3)甲苯矿化率随电压的升高和浓度的降低而升高。在同一条件下，单介质反应器的矿化率高

于双介质反应器。单介质反应器的 CO2 选择性随电压的升高而降低，双介质反应器的 CO2 选择性

随电压先降低后升高。在相同条件下，双介质反应器的 CO2 选择性更高。

4)在双介质反应器中，O3 和 N2O浓度均随电压的升高和甲苯浓度的降低而升高。在单介质反

应器中，O3 浓度随电压的升高先升高后降低，N2O浓度随电压的升高而升高。电压低于 20 kV
时，单介质反应器中 O3 浓度较高。双介质反应器中的 N2O浓度低于单介质反应器。

 

图 9    不同反应器中甲苯浓度和电压对 N2O 浓度的影响

Fig. 9    Effect of toluene concentration and voltage on N2O
concentration in different reactors

 

图 10    不同反应器中的浓度和电压对能量效率的影响

Fig. 10    Effect of concentration and voltage on the energy
efficiency in different reactors
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5)单介质反应器的能量效率随电压的升高而降低，双介质反应器在电压为 16~18 kV时，具有

最佳能量效率；电压大于 16 kV时，双介质反应器的能量效率高于单介质反应器。
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Abstract    In order to investigate the effect  of dielectric barrier  discharge (DBD) reactor structure on toluene
degradation  in  non-thermal  plasma,  reactors  with  single  and  double  barrier  were  designed.  The  discharge
characteristics, toluene removal efficiency, mineralization rate, CO2 selectivity and energy efficiency of the two
rectors  were  compared,  and  the  effects  of  voltage  and  initial  concentration  on  toluene  degradation  were
analyzed.  The  results  indicated  that  DDBD  reactor  had  higher  electric  field  strength  and  SDBD  reactor  had
higher  power under  the same applied voltage.  The removal  efficiency of  toluene in  the DDBD reactor  ranged
from  9.4%~100%,  7.4%~99%,  5.1%~64%  and  that  in  the  SDBD reactor  ranged  from  67%~98%,  46%~90%,
26%~59%,  when the initial  toluene concentration and the applied voltage were 616, 1 027, 1 848 mg·m−3 and
were  14~24  kV,  respectively.  It  showed  that  SDBD  has  a  higher  toluene  removal  efficiency  at  low  applied
voltage, while the removal efficiency is higher in DDBD at a higher applied voltage. Moreover, the decrease of
toluene concentration and the increase of applied voltage were favorable for toluene degradation. In SDBD, the
energy efficiency decreased with the increase of applied voltage, while that of the DDBD reactor first increased
and then  decreased.  The  energy efficiency of  the  DDBD reactor  was  higher  than  that  of  the  SDBD reactor  at
16~24 kV. The present study could provide reference for the application of DBD in VOCs abatement.
Keywords    dielectric barrier discharge (DBD); toluene degradation; non-thermal plasma; mineralization rate;
energy efficiency

 

   第 4 期 于欣等：单介质和双介质阻挡放电低温等离子体降解甲苯的比较 1041    

环
境
工
程
学
报
版
权
所
有

http://dx.doi.org/10.12030/j.cjee.201612064
http://dx.doi.org/10.12030/j.cjee.201612064



