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介质阻挡放电结合二氧化锰对空气中苯的降解
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摘
!

要!为了提高介质阻挡放电技术对空气中苯的降解效率%降低尾气中的残余的臭氧含量$采用水热法制备

了二氧化锰催化剂$并结合等离子体对模拟空气中的苯进行了降解研究
9

通过气相色谱仪测定尾气中苯%二氧

化碳和一氧化碳的含量$利用碘量滴定法测定尾气中臭氧的含量$分析了不同功率和不同气体流速对苯降解

效率的影响
9

结果表明$催化剂与等离子体的结合能有效提高模拟空气中苯的降解率和二氧化碳选择比&苯的

降解率和二氧化碳选择比随功率的增大而增加$但随气体流速的增大而减小
9

苯的降解率上升至
#%9;A

$二

氧化碳选择比提高至
#!9:A

$同时尾气中臭氧降低为
!"?

R

'

G

R
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关键词!二氧化碳选择比&催化&降解率&臭氧含量
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研究方向!等离子体技术$功能复合材料$微细加工技术
9

%

!

引
!

言

有机废气主要来源于石油化工%印刷%涂料和

其他一些工艺(

&F!

)

9

而这些行业也成为挥发性有机

化合物的主要污染来源$其中石油化工是最重要

排放污染源$其排放的挥发性有机化合物的主要

成分包括苯%甲苯%二甲苯%丙酮%二氯乙烯以及三

氯乙烯等(

'F<

)

9

现有的挥发性有机化合物治理方法

主要有吸附法%液体吸收法%冷凝法%吸附
F

催化燃

烧法%光催化法和生物降解法等$但是以上传统的

治理工艺存在一些缺点和不足$特别是在处理低

浓度大风量的有机废气时$会出现降解不完全等

问题
9

因此开发具有操作简便%投资少%处理效率

高等优点的低温等离子体催化技术被广泛应用于

治理低浓度大风量的有机废气$具有重要的意

义(

"F&%

)

9

本研究以硫酸锰和过硫酸铵为原料$在
&$%=

下$采用水热法制备了二氧化锰催化剂$结合等

离子体对模拟空气中的苯进行催化降解并对比

了催化剂条件下和无催化剂条件下苯的降解率

和二氧化碳选择比$比较了不同功率和不同气体

流速对催化效果的影响$分析了二氧化锰的催化

效果
9

&

!

实验部分

&9&

!

2

FJ.]

$

的制备

称取
$9#

R

J.O]

'

1
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$

]

$

!9#
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$
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:

粉末$分别用
'%?[

去离子水溶解$磁力搅拌
!%?@.

后冷却至室温$将溶液转移至
<%?[

高压釜$倒入

去离子水$控制温度
&$%=

反应
':,

后冷却至室

温
9

最后用去离子水洗涤数次$在干燥箱控温
#%=

干燥
$',

$得到二氧化锰黑色粉末
9

&9$

!

介质阻挡放电结合二氧化锰对苯的降解

图
&

示出了实验装置结构
9

本实验采用同心圆结

构的石英管和不锈钢组成$石英管外壁缠有作为放

电电极的铜胶纸$放电间隙为
<??

$放电长度为

<%??9

最内层直径
"??

的玻璃管作为催化剂床
9

将载有初始浓度为质量分数
%9%$A

的模拟苯

废气分别以
:%

%

&$%

%

&"%?[

'

?@.

的流速通入放电

区$测定降解后苯的浓度和二氧化碳的浓度
9

在不同

流速下均改变功率为
$%

%

$'

%

$:

%

!$

%

!"*

$测定不同功

率下降解后苯的浓度和二氧化碳的浓度
9

介质阻挡放电结合二氧化锰催化剂对苯的降

解!将所制备的二氧化锰粉末放入最内层玻璃管

中$如图
&

所示$通气$重复以上步骤$测得不同条

件下降解后苯的浓度和二氧化碳的浓度
9
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实验装置图示意图
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苯降解率和二氧化碳选择比的测量

苯标准溶液的配制!将
$?[

分析纯苯溶于一

定量丙酮中$再把溶液移入
&%%?[

定容瓶中定

容
9

分别将
%9&

%

%9$

%

%9!

%

%9'

%

%9<
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[

含微量苯的

丙酮依次注入气相色谱仪获得对应的峰面积$下

式为色谱峰面积与苯含量的关系!

#

"质量分数#

f

%&%%&:"o

"
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#

o&%

("

以苯的标液量为横坐标$以峰面积为纵坐标$

绘制浓度标准曲线
9

苯降解率的测定通过下式进

行计算$式中
_

%

为苯的起始浓度&

_

为反应后苯

的浓度
9
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低温等离子体氧化降解挥发性有机化合物

"

5]_0

#的最终产物应为
_]

$

和
H

$

]

$但实际反

应过程中无法将
5]_0

气体完全氧化分解$则会

生成
_]

和一些有机副产物
9

因此$为了全面考察

苯降解的效果$选用
_]

$

选择比来表示$其计算公

式为

_]

$

选择比
f

#
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结果与讨论

图
$

示出了二氧化锰的
ONJ

照片
9

图
!

示出

了硫酸锰和过硫酸铵反应制备的二氧化锰催化剂

的
ĈM

图谱$图中的所有衍射峰都可以标定为四

方晶系
2

FJ.]

$

$与
(_̀ MO

卡片
$'F%#!<

一致$表

明产品为较纯的
2

FJ.]

$

9

图
$

!

J.]

$

的
ONJ

照片
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图
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催化剂的衍射图谱
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图
'

示出了苯的降解率随功率的变化
9

由图

可知$苯的降解率随功率的增大而增加$随气体流
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速的增大而减小
9

其主要原因是$当功率增大时$

等离子体区的电场强度增强$气体分子运动加剧$

分子间作用力增大$苯的降解程度加大&而当流速

加快时$气体分子在放电区域反应的时间相对减

少$降解程度自然减弱
9

对比"

-

#"

S

#图可知$无催

化剂时$苯的降解率为
'<A

'

"%A

&而有二氧化锰

催化降解时$苯的降解率提高至
"%A

'

#%A

$这主

要是由于气体流过二氧化锰催化剂时$臭氧在催

化剂表面分解形成活性较高的
]

1原子与苯发生

反应$故苯的降解率得到了一定提升
9

图
'

!

苯的降解率随功率的变化
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图
<

示出了降解产物中
_]

$

的选择比随功率

的变化
9

由图可知$二氧化碳选择比随功率的增大

而增加$随气体流速的增大而减小
9

其主要原因

是$当功率增大时$苯的降解程度加大$降解更完

全$一氧化碳转变成二氧化碳的量增加&而当流速

加快时$气体分子在放点区域反应的时间相对减

少$降解程度自然减弱$反应不完全$一氧化碳的

量增加
9

对比"

-

#"

S

#图可知$无催化剂时$二氧化

碳选择比为
!<A

'

"%A

&而有二氧化锰催化降解

时$二氧化碳选择比明显提高至
'<A

'

#<A

$这主

要是由于气体分子通过放电区域时与二氧化锰接

触$二氧化锰促进了一氧化碳向二氧化碳的转变$

介质阻挡放电等离子体中有大量的高能电子活性

自由基和原子"如
]

1$

]H

1#等$当含有苯的空

气流过等离子区时高能粒子与苯分子相互碰撞并

将其分子键解离$同时等离子区中强氧化性的
]

1

和
]H

1可以与苯直接反应生成
_]

$

$

_]

和
H

$

]

$

从而达到降解苯的目的
9

空气经过放电区时氧分子

图
<

!

降解产物中
_]

$

的选择比随功率的变化
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通过三体反应形成臭氧
9

当混合气体流过
J.]

$

催化剂时$臭氧在催化剂表面发生分解形成高氧

化活性的
]

1原子与催化剂表面吸附的苯和
_]

发生反应
9D98-

X

U3.6\

等(

&&

)研究了臭氧结合

J.]

$

氧化空气中的苯$

J.]

$

分解臭氧产生的活

化能仅为
!$G(

'

?67

$分解得到的活性
]

1 原子直

接与苯发生反应生成
_]

$

$从而大大降低了
J.]

$
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氧化苯的表面活化能
9

功率升高气体中臭氧的含

量增加
J.]

$

催化剂对臭氧分解性能也增加形成

了更多的活性
]

1 原子$这些活性原子与吸附的

_]

和苯反应生成
_]

$

使得产物中
_]

$

选择比增

加
9

图
"

示出了尾气中臭氧含量随功率的变化$

由图可知$无催化剂时$臭氧的质量分数由
&$%o

&%

F"上升至
"<%o&%

F"

9

这是由于等离子体区的电

场强度随功率的增加而增加$带电粒子的能量随

之增大$气体分子间的碰撞几率增大$形成了更多

的臭氧&当结合
2

FJ.]

$

催化剂时$尾气中的臭氧

质量分数明显降低
9

图
"

!

尾气中臭氧含量随功率的变化
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结
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语

$%

利用硫酸锰和过硫酸铵反应$成功制备出

2

FJ.]

$

$结合
MPM

对含苯的有机废气进行降解

分析发现$苯的降解率和二氧化碳选择比均随功

率的增大而增加$随气体流速的增大而减小
9

&%

等离子体协同
2

FJ.]

$

催化有助于促进苯

的降解$消除废气中的
_]

$降解率达
#%9;A

$二氧

化碳选择比升至
#!9:A

$同时尾气中臭氧浓度显

著降低
9
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