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摘要: 为提高脉冲流光电晕放电烟气脱硝效率 ,实验研究了丙烯和氨气注入对烟气脱硝效

率和 NO /NOx 转化的影响 .在能耗为 7. 5 k J/m3 ,丙烯和氨气分别按照与一氧化氮物质的量

比为 1注入的条件下: 单独注入丙烯时 , NO和 NOx脱除率分别达到 82% 和 22% , NO主要氧

化生成 NO2脱除 ;单独注入氨气 , NO和 NOx 脱除率分别达到 45% 和 37% , NO2的生成量较

低 ;氨气和丙烯同时注入时 , NO和 NOx脱除率分别达到 60% ～ 76% 和 50% ～ 60% ,一氧化

氮和氮氧化物的脱除率都得到提高 ,二氧化氮的生成得到抑制 . 因此为有效脱除 NOx ,烟气

中同时注入丙烯以及易与 NO2反应的添加剂是必要的 .
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0　引　言

随着我国经济的飞速发展 ,对于能源的需求

也与日剧增 . 而目前我国的能源仍以化石燃料为

主 ,尤其是原煤 ,占到我国能源消耗的 70% . 化石

燃料的燃烧带来巨量的工业废气排放 ,造成大气

中二氧化硫和氮氧化物浓度的上升和酸雨污染的

日益严重 ,每年给我国带来巨大的经济损失 . 因

此各国积极研究开发各种技术工艺来应对严峻的

污染形势 ,一些技术已经成熟且投入应用 ,例如湿

法烟气脱硫技术 [ 1]、催化还原脱硝技术 [2 ] . 但是

这些方法是选择性的 ,不能同时脱除二氧化硫和

氮氧化物 . 因此脉冲流光电晕放电等离子体烟气

脱硫脱硝技术成为近年来各国学者研究的一个热

点
[3、 4 ]

. 烟气脱硫脱硝效率和能耗是制约这一技

术工业应用的因素之一 ,因此本文研究采用添加

剂提高脉冲流光电晕放电烟气脱硝的效率、降低

能耗 .

1　实验部分

1. 1　实验方法

图 1是脉冲流光电晕放电烟气脱硝工艺流程

　　

示意图 . 空气由加热器加热到实验温度 ( 60～ 80

℃ )后 ,加入 NO气体配成模拟烟气 . 烟气经过脉

冲流光电晕放电脱硝反应器处理后 ,采用布袋除

尘器收集产物 .

图 1　脉冲流光电晕放电烟气脱硝工艺流程

Fig . 1　 Schematic of pulsed streame r co rona

discha rg e de-NOx experiments

　　脉冲流光电晕放电等离子体烟气脱硝反应

器采用传统的线板式结构 ,电晕放电系统共有 22

根星形电晕线 ( 4 mm× 4 mm) ,电晕线间距为 90

mm,电晕线和极板的间距为 75 mm. 电晕线电极

接脉冲高压电源做阳极 ,两块不锈钢板接地做阴

极 . 脉冲流光电晕放电系统的有效放电空间为

2 200 mm× 850 mm× 150 mm(长×高×宽 ) .

　　　　



1. 2　测试方法

实验中 ,添加剂 (氨气、丙烯 )、一氧化氮的流

量由标定的流量计控制 ,模拟烟气中 NO浓度采

用 NOA-305A型 NOx 气体测试仪 ( SHIM AZU,

日本 ) 测定 . 烟气的流量 (Q)、 湿度、 温度由

Hydro Palm-3型气体参数测试仪 ( Rot ronic, 瑞

士 )测定 .

图 2是脉冲流光电晕放电电路示意图 ,脉冲

放电电路采用火花间隙式开关 . 储能电容的容量

为 100 nF,成形电容的容量为 1. 33 n F. 脉冲流光

电晕放电注入反应器的功率通过电压探头

( EP-100K)和电流探头 ( A6302)测试 ,由数字存

储示波器 ( HP54810A)采样并计算单次脉冲注入

能量 ( Ep ) ,利用式 ( 1) 计算注入反应器的功率

(P ) ,脱硝能耗 ( Ec )采用式 ( 2)计算 .

P = f × Ep ( 1)

Ec =
3. 6P
Q

( 2)

图 2　脉冲流光电晕放电电路示意图

Fig . 2　 Schematic of pulsed streame r co rona

discha rg e circuit

2　实验结果

为提高脉冲流光电晕烟气脱硝效率 ,实验研

究了丙烯注入、氨气注入以及氨气和丙烯同时注

入 3种情况对烟气脱硝效率和 NO /NOx转化的影

响 .

2. 1　丙烯注入对 NO /NOx脱除的影响

图 3～ 5是单独注入丙烯时 ,丙烯注入量对

NO与 NOx ( NO与 NO2 )的脱除率和 NO2生成的

影响 .

图 3　 NO的脱除率与 C3 H6注入量的关系

Fig. 3　 NO removal a s a function o f C3 H6 injection

　　图 3和图 4中 , NO的初始体积分数为 153×

10- 6 ,烟气流量为 180 m3 /h. 图中曲线表明:

N O /NOx的脱除率随着丙烯的用量、能量注入的

增加而提高 ,但是丙烯注入量对 NO脱除的影响

更大 . 当能耗为 7. 5 k J/m
3
,丙烯按照与一氧化氮

物质的量比为 0～ 2注入烟气时 , NO的脱除率从

31% 上升到 92% , NOx 脱除率从 13% 上升到

25% . 图 3和图 4表明 ,虽然丙烯注入可以大大提

高 NO的脱除率 ,但是总氮氧化物的脱除率不高 ,

其原因可以由图 5解释 .

图 4　 NOx 的脱除率与 C3 H6注入量的关系

Fig. 4　 NOx removal as a function of C3 H6 injec tion

图 5　 NO2的生成与 C3 H6注入量的关系

Fig . 5　 NO2 produc tion as a function of C3 H6

injec tion
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　　图 5是烟气经过电晕放电处理后 , NO2的生

成量和丙烯注入量的关系 . 图 5中的曲线表明:

NO2的生成量随着丙烯注入量增大迅速上升 ,这

说明丙烯注入后 , NO主要通过氧化反应生成

NO2脱除 . 所以单独注入丙烯时 ,可以获得较高

的 NO脱除率 ,而 NOx 的脱除率不高 .

2. 2　氨气注入对 NO /NOx脱除的影响

图 6是单独注入氨气时 , NO、 NOx的脱除率

和 NO2的生成量与能耗 ( Ec )的关系 . 本实验中 ,

烟气流量为 201 m3 /h , NO初始体积分数为 95×

10- 6 , N H3按照与 NO物质的量比为 1添加 . 图 6

中的曲线表明 NO和 NOx的脱除率随注入烟气能

量的提高而提高 ,能耗为 7. 5 k J/m3时 , NO和

NOx的脱除率分别达到 45% 和 37% . 单独注入

氨气时 , NO2生成量较低 . 此实验说明 ,氨气注入

有利于 NO2的脱除 .

图 6　 N H3注入时 NO /NOx脱除率、 NO2生

成量和能耗的关系

Fig . 6　 NO /NOx removal and NO2 production as a

func tion o f energ y co st w ith ammonia

injec tion

2. 3　氨气和丙烯同时注入对 NO /NOx脱除影响

图 7是氨气和丙烯同时注入时 , NO2的生成

量与能耗的关系 . 本实验中 , NO的初始体积分数

为 153× 10
- 6

,烟气流量为 180 m
3
/h,丙烯按照与

NO的物质的量比为 1添加 ,氨气按与酸性气体物

质的量比为 1注入 . 从图 7可以看出 ,同单独注入

丙烯相比 ,氨气注入后 , NO2的生成量大大降低

了 . 因此为有效地脱除一氧化氮和二氧化氮 ,氨

气和丙烯同时注入是必要的 .

图 8和图 9表明的是 NO的初始体积分数对

NO /N Ox脱除的影响 . 丙烯按照与 NO的物质的

量比为 1注入 ,氨气按与酸性气体物质的量比为

　　

图 7　氨气、丙烯同时注入时 NO2生成量与

能耗的关系

Fig . 7　 NO2 production as a function o f ener gy co st

with ammonia and propene injection

图 8　 NO脱除率与能耗的关系

Fig. 8　 NO remova l as a func tion o f ene rg y cost

图 9　NOx脱除率与能耗的关系

Fig . 9　 NOx r emoval a s a function o f energ y co st

1注入 . 图中的数据表明:同单独注入氨气和丙烯

时相比 ,氨气和丙烯同时注入可以同时获得较高

的 NO和 NOx的脱除率 ;同时 ,一氧化氮的初始体

积分数影响 NO /NOx 的脱除率 , NO的初始体积

分数升高 , NO /NOx的脱除率降低 . 本实验中 ,能

耗 为 7. 5 k J/m
3
, NO 的 初 始 体 积 分 数 为

55× 10
- 6

, NO和 NOx的脱除率分别达到 76% 和

60% ; NO的初始体积分数从 55× 10
- 6
升高到

153× 10- 6 , NOx 的脱除率从 60% 下降到 50% .
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实验表明 ,丙烯和氨气同时注入时 ,在较低的

能耗下 ,既可获得较高的 NO脱除率 , NO2的生成

量也得到了抑制 .

3　结果讨论

本文的实验表明 ,当单独注入丙烯时 ,虽然在

较低能耗下获得了较高的 NO脱除率 ,但总 NOx

脱除率不高 ,这主要是因为当丙烯注入烟气时 ,电

晕放电过程中生成的 O和 OH自由基引发丙烯的

氧化反应 ,不断生成 RO2、 HO2等过氧自由基 ,这

些过氧自由基取代 O、 OH等自由基成为主要的

氧化物种 ,烟气中的 NO被氧化生成 NO2 . 丙烯

注入时 NO脱除的主要反应途径如下
[5 ]
:

C3 H6 + O　

 C2 H5+ CHO

 C2 H4+ CH2O

 CH2CHO+ CH3

; k = 4. 0 ×

10- 19T 2. 56 exp
569
T

C2 H4 + O　

 CH2CHO+ H

 CH3+ CHO

 CH2CO+ H2

;　　 k = 2. 25 ×

10- 17T 1. 88 exp -
92
T

CHO+ O2 HO2+ CO;　 k = 5. 5× 10- 12

O2+ CH3CHO H HO2+ CH3CHO; k = 1. 9× 10- 11

O2+ CH2CHO HO2+ CH2CO;　 k = 2. 6× 10- 13

O H + CH3CHO H2O + CH2CHO; 　 k = 1. 45 ×

10- 14T 0. 73 exp
560
T

O H + CH3CHO H2O + CH3 CO; 　 k = 1. 45 ×

10- 14T 0. 73 exp
560
T

O + CH3CHO HO + CH3CO;　 　 k = 8. 73 ×

10- 13 exp -
91
T

…

RO2+ NO RO+ NO2

HO2+ NO NO2+ O H

RO+ NO RONO

RO+ NO2 RONO2

…

其中反应速率常数 k单位为 cm3  s- 1 .

经过如上的一系列链式自由基反应 ,一氧化

氮主要氧化生成二氧化氮 ,丙烯最终转化生成

CO2、 CO、微量硝酸酯类化合物等
[5、 6 ]

.

当氨气注入时 ,氨气在脉冲电场中可生成

N H2、 NH等还原性自由基
[7 ]

,这些自由基可以与

NO /NO2反应生成 N2 ,同时 , NO被 O、 OH等自由

基氧化生成 NO2、 HNO3等酸性化合物 ,也可和氨

气反应生成铵盐而脱除 . 所以 ,氨气注入时 NO2

的生成量较低 . 氨气注入时 NO脱除发生的主要

反应如下:

NO+ N H2 N2+ H2O; k = 1. 69× 10- 11

NO+ N H N2+ HO;　　 k = 5. 86× 10- 12 ×

T
298

- 0. 50

e- 0.12

O+ NO NO2;　 k = 3. 01× 10- 11 T
298

0. 30

NO2+ OH HNO3;　 k = 7. 51× 10- 11 T
298

- 0. 60

NO+ OH HNO2;　 k = 3. 1× 10- 11 T
298

- 0. 30

HNO3 ( HNO2 ) + N H3 产物

…

本文的实验结果表明 ,当氨气和丙烯同时注

入时 ,一氧化氮和氮氧化物的脱除率都得到了提

高 ,并且二氧化氮的生成量得到了抑制 . 这是因

为丙烯和氨气同时注入时 ,一方面丙烯生成的

HO2、 RO2等强氧化性自由基可以氧化 NO生成

NO2 ,同时氨气及其在脉冲电场中生成的 NH2、

N H自由基可以与 NO、 NO2反应生成 N2和铵盐 ,

从而二氧化氮的生成量下降 ,氮氧化物的脱除率

得到提高 . 因此 ,为同时获得较高的 NO和 NOx

脱除率 ,同时注入丙烯和氨气是可行和必要的 .

4　结　论

( 1) 单独注入丙烯时 , NO和 NOx 脱除率分

别达到 82% 和 22% , NO主要氧化生成 NO2脱

除 .

( 2) 单独注入氨气 , NO和 NOx 脱除率分别

达到 45% 和 37% , NO2的生成量较低 .

( 3) 氨气和丙烯同时注入时 , NO和 NOx 脱

除率分别达到 60% ～ 76% 和 50% ～ 60% ,一氧

化氮和氮氧化物的脱除率都得到了提高 ,二氧化

氮的生成得到抑制 .
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Effect of additives on NOx removal and transformation

by pulsed corona discharge

SHANG　Ke -feng
*
,　LI　Guo -feng ,　WU　Yan ,

LI　Jie ,　WANG　Ning -hui ,　LI　Duan ,　ZHU　Jing

(Inst . of Electrostatics & Specific Power , Dalian Univ . of Technol . , Dal ian 116024, China )

Abstract: For enhancement o f NO /N Ox removal by the pulsed streamer co rona discha rg e, the ef fects

o f addi tiv es such as C3 H6 and NH3 on NO /NOx removal and transfo rmation w ere studied. In the

experiments, under the condi tions of the energ y consumption of 7. 50 k J/m3 and C3 H6& NH3 injected

into flue gas w ith the same molecule do se of NO, N O and NOx removal ra te reached 82% and 22%

respectiv ely when only C3 H6 was injected into flue gas, and NO was removed mainly by conversion to

NO2 . When only N H3 was injected into f lue gas, NO and NOx removal ra te reached 45% and 37%

respectiv ely , and N O2 production quanti ty w as low . When bo th C3 H6 and N H3 were injected into flue

gas, NO and NOx removal rate reached 60% -76% and 50% -60% respectiv ely, NO and NOx removal

ra te increased, and NO2 production was rest rained. So simultaneous injection of C3 H6 and addi tives

reacting easi ly w ith NO2 was required fo r ef fectiv e removal o f NOx .

Key words: pulsed streamer co rona discha rg e; de-NOx ; propene; ammonia
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