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摘要：论文提出和设计了一种新型放电反应器，利用液滴瞬时通过电极对之间的空间来触发气体

放电。 该反应器用于实验研究降解二硫化碳（ＣＳ２）废气的效果，并考察了输入能量、液滴滴加频

率、气体流量、氧气浓度和液体组分等参数对降解效果的影响。 研究结果表明，采用液滴触发气

体放电反应器能够有效去除和降解气流中的 ＣＳ２气体，在气体放电的同时，液滴还能吸收气相反

应产物，从而促进了 ＣＳ２的降解。 液滴滴加频率在 ０．５～１ 滴 ／ ｓ 时，ＣＳ２的去除效果最佳，过慢时去

除率降低，过快则能耗加大。 在其他相同条件下，采用去离子水作为吸收液液滴时，ＣＳ２去除率最

低；其次是采用 ５％硫酸钠水溶液，采用 ５％氢氧化钠溶液的去除率最高。 ＣＳ２降解反应后的气相

产物主要有 ＳＯ２、ＣＯ２和少量中间产物 ＣＯＳ，液相产物为硫酸根离子。 同时，对降解机理进行了

分析。
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０　 引　 　 言

二硫化碳（ＣＳ２）作为一种化工原料和有机溶

剂，广泛应用于粘胶纤维、农药、四氯化碳和橡胶

等产品的生产工艺，在生产过程中不可避免的排

放含 ＣＳ２的废气。 ＣＳ２是列入我国恶臭污染物排放



标准（ＧＢ １４５５４—９３）的八种代表性恶臭污染物之

一，对其排放浓度有严格的要求［１］。
这些生产工艺过程排放的废气大都具有气量

大、ＣＳ２浓度低（一般几十毫克每立方米至几百毫

克每立方米）的特点，且 ＣＳ２分子结构和物性较稳

定、水溶性差、易燃易爆，给环保治理带来了很大

的难度。 传统的处理方法主要有溶液吸收法、活
性碳吸附法、燃烧法和生物净化法等［２－７］，其中，溶
液吸收法去除效率一般较低，需要通过化学手段

强化吸收处理［５］；吸附法效果较好，但吸附剂需要

进行再生处理，处置系统复杂，投资和运行费用

大，还存在安全性问题［６］；生物法降解周期长，设
施庞大［７］；燃烧法（含催化燃烧），虽然具有去除

效率高、操作简单等优点，但大气量处理的运行费

用往往难以承受。
气体放电等离子体技术是一种新发展的废气

治理技术（具体有脉冲气体放电和介质放电等类

型），由于可以在常温下对污染物进行降解，与燃

烧法相比，具有能耗低、操作简单的特点，受到了

广泛关注［８－２０］。 研究表明该技术对二硫化碳等有

机废气都能达到较好的去除效果［１１－１９］。 在氮气

氛围中 ＣＳ２去除率可达 ９７％；有氧气存在时，ＣＳ２

的最终的降解产物为 ＣＯ２和 ＳＯ２（中间产物为 ＣＯ
和 ＣＯＳ）；当添加氢气时，反应产物主要为 Ｈ２Ｓ 和

ＣＨ４
［１６］。 然而在工业实际应用时，由于气体成分

和操作条件等发生了很大的变化，如采用脉冲气

体放电时，对处理大气量得大功率脉冲电源性能

要求高，因而实际效果与实验室研究结果相比往

往有很大的差距［１７］。 同时，如何去除反应过程产

生的二次污染物也是需要考虑的问题。
本论文设计了一种液滴触发的气体放电反应

器，研究其对二硫化碳（ＣＳ２）废气的降解效果，实
验采用直流高压电源，建立固定电极对（加压电极

和接地电极）之间的静电场，然后使吸收喷淋液滴

通过固定电极对之间的空间，使电极对之间的空

间距离突然缩短，从而触发气体放电，电极周边空

间气体电离后激发化学反应，降解气相污染物。
同时，吸收液作为吸收剂，吸收去除气相放电降解

过程产生的水溶性产物或中间产物［２１］，从而达到

降解去除 ＣＳ２的目的。

１　 实　 　 验

１􀆰 １　 实验装置

实验装置流程如图 １ 所示，由配气系统、气体

放电反应器、高压直流电源和产物分析单元组成。
气体放电反应器采用石英玻璃管（长 ３５０ ｍｍ、外
径 ５０ ｍｍ 和壁厚 ２ ｍｍ），反应器两端侧面分别有

气体出口和气体进口，底部有吸收液排水口。 管

内沿轴向中心线方向设置一对电极，其中上端电

极为内直径 ３ ｍｍ 的钢管，与反应器顶部的储水器

９ 连通，阀门调节液滴下滴速度（类似医用吊瓶滴

液管），触发气体放电。 在无电场下液滴下滴时大

小与滴管内径大体相当，在电场作用下有所伸长；
下端电极为直径 ３ ｍｍ 钢棒，两电极端点间空间距

离约为 ２ ｃｍ。 上端电极通过高压绝缘导线与高压

直流电源输出端相连，下端电极接地。

１—氧气钢瓶； ２，３—氮气钢瓶； ４，５，６—气体质量流量计； ７—ＣＳ２蒸气带出瓶； ８—混合缓冲瓶；

９—气体放电反应器； １０—气体进口； １１—气体出口； １２—吸收液出口； １３—电压探头； １４—接地极；
１５—高压直流电源； １６—示波器； １７—除湿器； １８—傅立叶红外分析仪

图 １　 实验装置流程图

Ｆｉｇ．１　 Ｆｌｏｗｃｈａｒｔ ｏｆ ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌ ｓｙｓｔｅｍ

２



　 　 模拟气体采用氮气气流鼓吹 ＣＳ２液体带出蒸

气，再与氮气和氧气气流在缓冲罐稀释混合均匀

后，形成一定 ＣＳ２ 浓度的气体导入气体放电反应

器。 高压电源的放电特性采用示波器（ＤＳ１１０４Ｚ，
Ｒｉｇｏｌ Ｔｅｃｈ． ）监测。
１􀆰 ２　 分析方法

采用傅里叶红外光谱仪（ＡＶＡＴＡＲ３７０）对模

拟废气在反应器气体出口（图 １ 中标号 １１）排出

的气体中的组分进行检测。 采用离子色谱仪（ＣＩＣ
－Ｄ１２０， 离子色谱柱型号为 ＳＨ－ＡＣ１８）对排水口

排出的液体进行检测。
ＣＳ２的去除率按式（１）计算：

η＝
ｃｉｎ－ｃｏｕｔ
ｃｉｎ

×１００％ （１）

式（１）中：η 为 ＣＳ２的去除率，％；Ｃ ｉｎ和 Ｃｏｕｔ分别为

反应前（反应器不工作）和反应后反应器出口测得

的气流中 ＣＳ２的浓度，ｍｇ ／ ｍ３。
电路中瞬时电流按式（２）计算：

Ｉ＝
ｄＶＤ

Ｒ
（２）

式（２）中：Ｉ 为回路中的电流，Ａ；ＶＤ是接地线上串

联电阻两端电压，Ｖ；Ｒ 为外加串联电阻阻值，Ω。
放电功率 Ｐ 按式（３）计算：

Ｐ ＝ １
Ｔ ∫

Ｔ

０
ＶＧＩｄｔ （３）

式（３）中：Ｐ 为放电功率，Ｗ；Ｔ 为一个完整放电周

期，ｓ；ＶＧ为高压端输出电压，Ｖ。
单位能耗去除量 （ Ｒｅｍｏｖａｌ Ｐｅｒ Ｅｎｅｒｇｙ Ｃｏｎ⁃

ｓｕｍｐｔｉｏｎ，ＲＰＥＣ）按式（４）计算：

ＲＰＥＣ＝
ｃｉｎ×Ｖ×η×６０

Ｐ×１０６ （４）

式（４）中：ＲＰＥＣ 为单位能耗去除量，ｇ·（ｋＷ·ｈ）－１，
Ｃ ｉｎ为气体进口 ＣＳ２浓度，ｍｇ·ｍ－３；Ｖ 为气体流速，
ｍＬ·ｍｉｎ－１。 η 为污染物去除率，％；Ｐ 为放电功

率，Ｗ。

２　 结果与讨论

２􀆰 １　 反应器的放电特性

图 ２ 为反应器的放电特性，电极间施加电压

约为 １０．５ ｋＶ，液滴采用 ５％硫酸钠水溶液（电导率

为 ４．１ Ｓ ／ ｍ）。 其中图 ２（ａ）为没有液滴时电极间

的电压和电流波形，可以看到电压基本不变，电流

基本为零，表明反应器不放电；图 ２（ｂ）为有液滴

通过电极间空间的情况，可以看到液滴通过时电

压和电流呈现窄脉冲波形，表明液滴通过起到了

缩短电极间空间距离的作用，从而触发了气体放

电，测定脉冲宽度在 ５０ ｎｓ 以下。 随着液滴下滴频

率的增加，脉冲个数增加，注入反应器的能量也相

应增加。

图 ２　 反应器的放电特性

Ｆｉｇ． ２　 Ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ ｏｆ ｅｌｅｃｔｒｉｃ ｄｉｓｃｈａｒｇｅ ｏｆ ｔｈｅ ｒｅａｃｔｏｒ

２􀆰 ２　 二硫化碳去除效果

图 ３（ａ）和图 ３（ｂ）分别为不同初始浓度和不

同气体流量下 ＣＳ２的去除效果，其中左 Ｙ 轴为去

除率，右 Ｙ 轴为单位时间内绝对去除量。 配气组

成均为 ７９％氮气和 ２１％氧气（模拟空气），液滴下

滴速度约为 ０．５ 滴 ／ ｓ，经过约 ３０ ｍｉｎ 通气后反应

器前后浓度基本稳定后开始实验（气流中 ＣＳ２浓

度波动在 １％以内，下同）。 其中图 ３（ａ）为气体中

ＣＳ２浓度从 １５６ ｍｇ ／ ｍ３增加的 ７８５ ｍｇ ／ ｍ３的去除率

和单位时间去除量，气体流量为 ３００ ｍＬ ／ ｍｉｎ；图 ３
（ｂ）气流中 ＣＳ２初始浓度约为 ３００ ｍｇ ／ ｍ３，气量流

量从 １５０ ｍＬ ／ ｍｉｎ 增加到 ６００ ｍＬ ／ ｍｉｎ 的去除率和

单位时间去除量，实验条件电压约 １１ ｋＶ（下同）。
从图 ３ 可知，ＣＳ２去除率随着浓度增加而降低，但
单位时间去除量有所增加，表明在实验浓度范围

内单位能耗去除量与浓度成正比。 从图 ３（ｂ）可
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知，气体流量为 １５０ ｍＬ ／ ｍｉｎ 时，ＣＳ２ 去除率约为

８５％，当气体流量增大到 ６００ ｍＬ ／ ｍｉｎ 时，去除率

下降到约 ２３％，但单位时间去除量基本不变，表明

在实验气体流量范围内单位能耗去除量与气量变

化关系不大。

图 ３　 在不同初始浓度和气量流量下的二硫化碳的去除效果

Ｆｉｇ． ３　 Ｔｈｅ ｒｅｍｏｖａｌ ｏｆ ＣＳ２ ｕｎｄｅｒ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｉｎｌｅｔ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ａｎｄ ｇａｓ ｆｌｏｗ ｒａｔｅ

２􀆰 ３　 液滴滴加频率对二硫化碳去除效果的影响

通过改变液滴下滴速度控制气体放电频率和

输入反应器能量。 图 ４ 为不同液滴下滴速度的

ＣＳ２去除率和单位能耗去除量（ＲＰＥＣ），图中液滴

下滴速度从 ０．２５ 滴 ／ ｓ 增加到 ２ 滴 ／ ｓ，气体流量为

３００ ｍＬ ／ ｍｉｎ，气流中初始 ＣＳ２浓度约为 ３００ ｍｇ ／ ｍ３，
其他实验条件同前。

图 ４　 液滴滴加频率对二硫化碳去除效果和能耗的影响

Ｆｉｇ． ４　 Ｔｈｅ ｉｎｆｌｕｅｎｃｅ ｏｆ ｄｒｏｐｐｉｎｇ ｆｒｅｑｕｅｎｃｙ ｏｆ ｓｏｌｕｔｉｏｎ ｄｒｏｐｓ
ｏｎ ＣＳ２ ｒｅｍｏｖａｌ

从图 ４ 可知，随着液滴滴加速度增加，ＣＳ２去

除率呈现先增加后减少的趋势，同时，单位能耗去

除量（ＲＰＥＣ）在液滴下滴速度＜０．５ 滴 ／ ｓ 时基本不

变，而当液滴下滴频率继续增加时（１ 滴 ／ ｓ 以上）
单位能耗去除量显著减少。 这是由于液滴下滴速

度导致脉冲放电频率和输入反应器能量增加，去
除率增加，但液滴下滴间隔过短时，反应器内气体

放电形成的脉冲波形有粘连和放电电压降低的现

象，从而引起去除率下降和能耗增加，极端情况下

会在电极间形成导通短路，从而导致去除率大幅

降低和能耗大幅增加。

２􀆰 ４　 氧气浓度对二硫化碳去除效果的影响

图 ５ 为气流中氧气浓度对二硫化碳去除效果

的影响，氧气浓度分别设定为 ０、５％、１０％、２０％和

２５％，实验条件气体流量 ３００ ｍＬ ／ ｍｉｎ，初始浓度

３００ ｍｇ ／ ｍ３，液滴速度约为 ０．５ 滴 ／ ｓ，其他实验条件

同前。 从图中可知氧气浓度为零时，去除率较低，
随着氧气含量的增加，ＣＳ２的去除率提高，但氧气

浓度进一步增加到 １０％，ＣＳ２ 的去除率达到最高

后，ＣＳ２的去除率出现下降。 这是因为氧气的存在

有以下两方面的影响：一是在气体放电作用下，氧
气提供 ＣＳ２氧化所需的氧原子，所以存在氧气对的

ＣＳ２的去除率有促进的作用；但另一方面，氧气是

电负性气体，在同样输入功率条件下，过多的氧气

存在不利于气体放电，导致放电效率下降［２１－２２］。
在这两方面的作用下，ＣＳ２去除率呈现先上升后下

降的趋势。 也有文献报道了在氧气含量约 ０．５％
时全氟烃的降解效果最好和 ２％ ～ ３％时二氯甲烷

的降解效果最好［２３－２４］。

图 ５　 氧气浓度对二硫化碳去除效果的影响

Ｆｉｇ． ５　 Ｔｈｅ ｉｎｆｌｕｅｎｃｅ ｏｆ ｏｘｙｇｅｎ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｏｎ
ＣＳ２ｒｅｍｏｖａｌ
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２􀆰 ５　 液滴组分对二硫化碳去除效果的影响

图 ６为分别采用去离子水（电导率为 ０．０５ Ｓ ／ ｍ）、
５％硫酸钠水溶液（电导率为 ４．１ Ｓ ／ ｍ）和 ５％氢氧

化钠溶液（电导率为 ２１．５ Ｓ ／ ｍ）作为吸收液对二硫

化碳的去除效果。 实验条件气体流量 ３００ ｍＬ ／ ｍｉｎ，
ＣＳ２初始浓度 ３００ ｍｇ ／ ｍ３，氧气浓度为 ２０％，液滴

速度约为 ０．５ 滴 ／ ｓ。 采用去离子水作为吸收液的

ＣＳ２去除率最低（约为 ３１％），５％硫酸钠水溶液其

次（约为 ５２％），采用 ５％氢氧化钠溶液作为吸收

液的去除率最高（约为 ６５％）。 这是因为液滴的

电导率对气体放电有一定的影响。 水是极性分

子，采用去离子水时，液滴离开电极时在电场力作

用下，脱离电极表面向阴极（或接地极）运动，有雾

化的现象，同时去离子水电导率低，导致放电效果

不好，因而去除率低；采用 ５％硫酸钠水溶液则大

大提高了液滴的电导率，液滴不易雾化，放电效果

得到明显改善；而采用 ５％氢氧化钠溶液后，进一

步提高了液滴的电导率，更重要的是碱液液滴能

吸收 ＣＳ２ 降解的气相产物 ＳＯ２，从而大大提高了

ＣＳ２的去除率。

图 ６　 液滴组分对二硫化碳去除效果的影响

（ＣＳ２初始浓度为 ３００ ｍｇ ／ ｍ３，氧气浓度为 ２０％）

Ｆｉｇ． ６　 Ｔｈｅ ｉｎｆｌｕｅｎｃｅ ｏｆ ｓｏｌｕｔｉｏｎ ｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ ｏｎ ＣＳ２

ｒｅｍｏｖａｌ （Ｉｎｌｅｔ ＣＳ２ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ： ３００ ｍｇ ／ ｍ３，

ｏｘｙｇｅｎ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ：２０％）

２􀆰 ６　 二硫化碳去除机理分析

图 ７ 为分别以 ２０％氧气 ８０％氮气为载气和以

氮气为载气的反应后气体红外光谱图（实验条件

同 ２．４ 节），图 ８ 为反应后的吸收液的离子色谱

图。 从图 ７ 中可知，反应后气体中监测到的主要

产物是 ＣＯ２和 ＣＯＳ，还有微量的 ＣＯ，其中光谱为

２０％氧气 ８０％氮气载气实际气相的最终产物应该

还有 ＳＯ２（ＣＯＳ 只是中间产物），但在气相没有检

测到。 通过对吸收液的离子检测，则发现有硫酸

根（ＳＯ２－
４ ）存在，表明气相产物 ＳＯ２已被吸收液吸

收，并进一步被氧化为硫酸根离子。

图 ７　 ＣＳ２降解反应后的气相产物红外谱图

Ｆｉｇ． ７　 ＦＴＩＲ ｐａｔｔｅｒｎ ｏｆ ｇａｓｅｏｕｓ ｐｒｏｄｕｃｔｓ ａｆｔｅｒ ＣＳ２

ｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ

图 ８　 ＣＳ２降解反应后的液相产物的离子色谱

Ｆｉｇ． ８　 Ｉｏｎ ｐａｔｔｅｒｎ ｏｆ ｔｈｅ ｐｒｏｄｕｃｔｓ ｉｎ ｌｉｑｕｉｄ ｐｈａｓｅ ａｆｔｅｒ ＣＳ２

ｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ

　 　 在气体放电作用下，将产生氧原子（Ｏ）和羟

基自由基（·ＯＨ）等化学反应高度活跃的活性物

质，同时 ＣＳ２也被高能电子撞击下激发，从而激发

ＣＳ２与所产生的氧原子或羟基自由基等活性粒子

间发生复杂的链式反应，最终被氧化为 ＣＯ２ 和

ＳＯ２，主要的反应有［２５－２９］：
Ｏ２＋ｅ →２Ｏ （５）

ＣＳ２＋Ｏ →ＣＳ＋ＳＯ （６）
ＣＳ＋Ｏ２ →ＣＯＳ＋Ｏ （７）
ＳＯ＋Ｏ２ →ＳＯ２＋Ｏ （８）

Ｈ２Ｏ＋ｅ →·ＯＨ＋Ｈ （９）
ＣＳ２＋·ＯＨ →ＣＯＳ＋ＳＨ （１０）
ＣＯＳ＋·ＯＨ →ＣＯ２＋ＳＨ （１１）

２ＳＯ２＋４ＮａＯＨ＋Ｏ２ →２Ｎａ２ＳＯ４＋２Ｈ２ （１２）
在有氧气存在下，ＣＳ２降解过程最初的链式反

应主要为活性氧原子参与的反应（５ ～ ８），而在无

氧气有水汽（因液滴存在），主要为羟基自由基参

与的反应（９ ～ １１），然后再进一步生成气相最终

ＣＯ２和 ＳＯ２。 而气相反应的产物 ＳＯ２进一步被液滴

（碱液）吸收和氧化（１２），从而促进了降解反应的

进行。

３　 结　 　 论

采用液滴触发气体放电反应器能有效去除和
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降解气流中的 ＣＳ２气体，在气体放电的同时，结合

吸收在实验范围内 ＣＳ２的去除率随着初始浓度或

气流流量的增加而降低，但绝对去除量变化不大，
液滴滴加速度对 ＣＳ２去除率和能耗有较大影响，滴
加频率过慢去除率低，滴加频率过快可导致脉冲

波形粘连和放电电压降低，从而大幅降低去除率

和增加能耗。 实验还发现气流中氧气浓度在 ５％
～１５％范围对二硫化碳去除效果较好；采用 ５％氢

氧化钠溶液的液滴能吸收 ＣＳ２ 降解的气相产物

ＳＯ２，从而提高了 ＣＳ２的去除率。 ＣＳ２降解的气相

产物主要有 ＳＯ２、ＣＯ２和少量中间产物 ＣＯＳ，液相

产物为硫酸根离子。
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