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旋转滑动弧氩等离子体裂解甲烷制氢

张摇 浩, 朱凤森, 李晓东*, 吴昂键, 薄摇 拯, 岑可法
(浙江大学 能源清洁利用国家重点实验室, 浙江 杭州摇 310027)

摘摇 要: 采用切向气流和磁场协同驱动的旋转滑动弧氩等离子体,先通过光谱分析法计算了其电子温度和电子密度,了解其

物理特性,将其应用于甲烷裂解制氢,研究了进气流量和 CH4 / Ar 比对反应效果的影响。 结果表明,该滑动弧系统电子温度为

1. 0-2. 0 eV,电子密度高达 1015 cm-3,是介于热与低温等离子体之间的一种等离子体形式,具有独特的物理特性,可以在达到

较高反应效率的同时,保持较大的处理量;在 CH4 裂解制氢实验中,CH4 转化率可达 22. 1% -70. 2% ,并随进气流量和 CH4 / Ar
比的增大均逐渐降低;H2 选择性为 21. 2% -61. 2% ,并随进气流量的增大先基本不变后有所增大,随 CH4 / Ar 比的增大逐渐降

低;与应用于甲烷裂解的不同形式的低温等离子体对比(如微波、射频、介质阻挡放电等)可以发现,旋转滑动弧在获得较高甲

烷转化率、较高 H2 选择性和较低制氢能耗的同时,还可以保持较大的处理量,即进气流量可达 6-20 L / min。
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Rotating gliding arc plasma assisted hydrogen production
from methane decomposition in argon

ZHANG Hao, ZHU Feng鄄sen, LI Xiao鄄dong*, WU Ang鄄jian, BO Zheng, CEN Ke鄄fa
(State Key Laboratory of Clean Energy Utilization, Zhejiang University, Hangzhou摇 310027, China)

Abstract: A kind of rotating gliding arc (RGA) argon plasma co鄄driven by tangential flow and magnetic field
was investigated and used for hydrogen production from methane decomposition. In order to obtain insights into
the physical characteristics of the RGA plasma, optical emission spectroscopy (OES) analysis was used to
determine the electron temperature and electron density. In addition, the effects of feed flow rate and CH4 / Ar
ratio on the performance of the methane decomposition process in this RGA plasma were also investigated.
Results have shown that, the RGA plasma is a kind of unique plasma between thermal and non鄄thermal plasma,
with electron temperature of 1. 0-2. 0 eV and electron density of 1015 cm-3 . In this system, the CH4 conversion
could be 22. 1% -70. 2% and it increased with the increase of flow rate or CH4 / Ar ratio. The H2 selectivity
varied from 21. 2% to 61. 2% , and with the augment of flow rate, the H2 selectivity first varied slightly and then
increased. A comparison of different non鄄thermal plasmas ( e. g. , microwave, radio frequency, and dielectric
barrier discharge) showed that the RGA plasma could provide a relatively high CH4 conversion and H2
selectivity, as well as a relatively low energy consumption for H2 production, while maintaining a high flow rate
( i. e. , processing capacity) of 6-20 L / min.
Key words: rotating gliding arc ( RGA ); plasma; optical emission spectroscopy ( OES ); methane

decomposition; hydrogen

摇 摇 氢能作为 21 世纪最具潜力的清洁能源,已经被

广泛应用在化工、炼油、能源等领域,而其中车载燃

料电池方面的应用尤其受到广泛关注。 传统的制氢

主要通过甲烷水蒸气催化重整进行,但该种方法存

在催化剂易失活、装置体积大、成本高、流程复杂等

缺点,因此,不适用于车载制氢这种小规模制氢

领域[1]。

滑动弧放电(Gliding arc discharge, GAD)等离

子体重整技术由于效率高、投资小、结构简单、无需

催化剂、启停迅速、能耗低等优点,在重整制氢方面

具有良好的应用前景[2]。 滑动弧放电等离子体是

一种在常压下产生的周期性摆动的非平衡等离子

体,由法国 Lesueur 等于 1988 年提出[3]。 滑动弧等

离子体中 75% -80%的能量消耗在非平衡等离子体
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区域,整体显示出明显的低温等离子体特性,因而具

有良好的化学选择性和较低的能耗[4,5]。 同时,由
于无需抑制电流和电压,因此,相较于其他低温等离

子体,滑动弧还具有更大的能量密度,这也是热等离

子体具有的特性[5]。 由于滑动弧等离子体所具有

的独特优势,其被提出之后便被学者们逐步应用在

了燃料重整制取氢气或合成气[6-10]、辅助燃烧[11]、
有机污染物脱除[12]、二恶英降解[13]、废水处理[14]、
材料表面改性[15] 和杀菌消毒[16] 等领域,并部分实

现了工业应用。
Petitpas 等通过对比分析指出,相比于其他应用

于燃料重整的低温等离子体形式,滑动弧技术具有

更高的重整效率[2]。 而用于甲烷重整制氢的滑动

弧反应器主要分为两种:传统的刀片式滑动弧

(Knife鄄shaped gliding arc, KGA)以及旋转滑动弧

(Rotating gliding arc, RGA)。 其中,旋转滑动弧由

于等离子体区域大、反应物与等离子体接触充分、活
性粒子均匀等优点,在重整甲烷制氢方面具有明显

的优势。 Lee 等[17] 采用气流驱动的旋转滑动弧进

行了甲烷部分氧化制氢的研究,得到的最高 CH4 转

化率可达 95% ,H2 选择性则接近 100% ,重整效果

明显好于传统的刀片式滑动弧。
实验室研制出了切向气流与磁场协同驱动的旋

转滑动弧反应器应用于重整燃料制氢[18]。 在该反应

器中,电弧在旋转气流与洛伦兹力的协同驱动作用下

稳定快速旋转,反应物与等离子体接触更加充分,且
活性粒子分布更加均匀,有利于提高重整效果。

电子密度和电子温度是表征等离子体特性的基

本物理参数,而等离子体中所进行的化学反应效果

也与电子密度和电子温度直接相关[19]。 发射光谱

技术由于灵敏度高、无干扰性、光谱信息丰富等优

点,是目前对等离子体进行诊断较为理想的手

段[20]。 因此,研究首先通过发射光谱法,计算分析

了旋转滑动弧氩等离子体的电子密度、电子温度随

进气流量的变化,认识该种等离子体的物理特性。
此后,作者将该种等离子体应用于甲烷裂解这种氢

气产量高、无 CO2 排放的制氢方式,研究了进气比

例和进气流量对 CH4 转化率、H2 选择性以及制氢

能耗等的影响。

1摇 实验部分
1. 1摇 系统流程和实验装置

图 1 为实验装置系统流程示意图。 旋转滑动弧

制氢实验系统主要包括进气系统、滑动弧反应器、直
流电源、测量分析系统。 甲烷和氩气通过质量流量控

制器(Mass flow controller, MFC)控制流量,混合均

匀后进入旋转滑动弧反应器,反应后的气体产物通过

气相色谱仪(GC9790A,福立仪器)进行检测。 反应

器所需 10 kV 直流电由高压电源(WWL鄄SS,380 V/
10 kV,双鸿电子)提供,电路中外加40 k赘负载电阻。
发射光谱系统主要包括:单色仪(PI鄄Acton 2750)、
ICCD(PI鄄MAX 2, 512伊512 像素)以及光纤接收器,
光纤接收器置于等离子体区域正上方约 15 cm 处。
单 色 仪 入 射 狭 缝 为 0. 1 mm。 光 栅

(2 400 grooves / mm)分辨率为 0. 1 nm,对波长 230-
800 nm 的光子都具有较高的量子效率。

图 1摇 实验装置系统流程示意图
Figure 1摇 Schematic of experimental setup
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摇 摇 旋转滑动弧反应器结构示意图见图 2,内部锥

形电极高 100 mm,接 10 kV 直流电压,外电极接地。
内外电极均由不锈钢制成,最小极间距为 2 mm。 气

流从环形空腔通过三个切向进气口进入反应器内形

成旋转气流。 外电极外部为环形磁铁,磁场强度约

为 0. 2T,平行于反应器轴线方向。 电弧在磁场中受

到切向的洛伦兹力,使得电弧绕内电极快速旋转,转
速可达 100 转 / s。 快速旋转的电弧形成了稳定的等

离子体区域,延长了反应物的停留时间,增大了等离

子体的接触面积,有利于反应的充分进行。

图 2摇 旋转滑动弧反应器结构示意图
Figure 2摇 Schematic of the RGA reactor

1. 2摇 光谱分析计算方法

1. 2. 1摇 电子温度

研 究 采 用 处 于 局 域 热 力 学 平 衡 ( Local
Thermodynamic Equilibrium, LTE)等离子体所常用

的玻尔兹曼曲线斜率法[20],以上能级激发能量 En

为横坐标,以 ln ( Inm姿nm) / (gnAnm
[ ]) 为纵坐标,根

据不 同 跃 迁 的 参 数 拟 合 出 直 线 斜 率 即 为

-1 / (kTexc),进而求出电子激发温度 Texc。 不同能级

的参数:上能级统计权重 gn,跃迁几率 Anm以及上能

级激发能量 En,可通过 NIST 查询[21]。 而在 LTE 体

系中,电子温度 Te即可近似等于电子激发温度 Texc,
后文将通过 LTE 标准来判定旋转滑动弧等离子体

是否处于 LTE 状态。
1. 2. 2摇 电子密度

实验中选定 Ar I 696. 54 nm 谱线,通过计算展

宽来求得电子密度。 首先通过反卷积程序计算出该

谱线的 Lorentz 展宽,而 Lorentz 展宽又主要包括

Stark 展宽和 Van Der Waals 展宽[22]。
对 Stark 展宽有[23]:

WS(Ne,Te ) [= 2 伊 1 + 1. 75 伊 10-4 N1 / 4
e 琢 伊 (1 -

0. 068N1 / 6
e T-1 / 2

e ]) 伊10-16wNe (1)

式中,Ne、Te 分别为电子密度和气体温度,琢 和

w 均为电子温度 Te 的函数,可根据文献[23] 中提供

的 琢 和 w 数值,拟合出 琢 和 w 分别成 Te 的函数,进
而根据已求得的 Te 得出对应的 琢 和 w。 此外,Van
Der Waals 展宽有[24]:

WV(Tg)= 1. 52 / Tg
0. 7 (2)

根据热电偶测温实验,该旋转滑动弧氩等离子

体中气体温度 Tg在实验所研究的工况范围内(流量

2-16 L / min)变化不大(10% 以内),因此,借鉴文

献[22]中的方法,可假设 Tg为一恒定值,计算出 Wv,
进而结合公式(1)、(2)计算出电子密度 Ne。 而 WL

与 Ne呈线性关系,拟合直线后的截距即为 Wv爷,将
Wv爷与 Wv对比,采用迭代法,直到 Wv爷 抑 Wv,即可

同时求得气体温度 Tg和电子密度 Ne。
1. 3摇 反应性能评价

甲烷转化率 x(CH4),氢气选择性 s(H2,其他副

产物 CmHn 选择性 s(CmHn)和单位氢气电耗 C(H2)
定义如下:

x(CH4)(% )=
q0(CH4)-q(CH4)

q0(CH4)
伊100% (3)

s(H2)(% )=
0. 5伊q(H2)

q0(CH4)-q(CH4)
伊100% (4)

s(CmHn)(% )=
m伊q(CmHn)

q0(CH4)-q(CH4)
伊100% (5)

C(H2)(% )= P伊60伊10-3

q(H2)
(6)

此外,引入单位体积甲烷能量输入密度 E i的概

念来反应输入能量的大小,定义如下:

E i(kJ / L) = P 伊 60 伊 10 -3

q0(CH4)
(7)

式中, P 为电弧放电功率, W; q0( CH4) 和

q(CH4) 分别为 反 应 前 后 甲 烷 的 流 量, L / min;
q(H2) 为生成氢气的流量,L / min; q(CmHn) 为产物

CmHn 的流量,L / min。

2摇 结果与讨论
2. 1摇 光谱分析

控制总进气流量从 2 L / min 增加到 16 L / min,
实验研究了氩等离子体电子温度 Te和电子密度 Ne

随进气流量 Q 的变化。 电子温度计算所采用的谱

线及其光谱学参数见表 1,数据取自 NIST[21]。 进气

流量为 2 和 4 L / min 时的玻尔兹曼曲线见图 3。 由
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图 3 可知,线性拟合的效果较好(R2 分别为 0. 944 1
和 0. 972 8)。 此外,随着流量由 2 L / min 增大到

4 L / min,玻尔兹曼曲线的斜率由 - 0. 496 5 降为

-0. 646 3,从而计算所得的电子温度也随之降低。
电子密度计算中,对 Ar I 696. 54 nm 谱线典型的

Voigt 拟合结果见图 4。 由图 4 可知,Voigt 线型可

以很好地拟合出该波长处的谱线,进而可得出

Gaussian 展宽和 Lorentz 展宽进行相应的计算。 电子

密度计算过程中所得的气体温度 Tg为(480依25) K。

表 1摇 采用的谱线及其光谱学参数
Table 1摇 Selected spectral lines and parameters

姿 / nm A / s-1 Eu / eV gu

357. 66 2. 75伊108 23. 01 8
427. 22 7. 97伊105 14. 52 3
430. 01 3. 77伊105 14. 51 5
433. 20 1. 92伊107 19. 31 2
442. 60 8. 17伊107 19. 55 6
476. 49 6. 40伊107 19. 87 4
518. 77 1. 38伊106 15. 30 5
696. 54 6. 39伊106 13. 32 3
706. 72 3. 80伊106 13. 30 5
727. 29 1. 83伊106 13. 33 3
738. 40 8. 47伊106 13. 30 5

图 3摇 Ar 696. 54nm 谱线典型的
玻尔兹曼曲线(Q=2 和 4 L / min)

Figure 3摇 Typical boltzmann plot of Ar 696. 54 nm
(Q=2 and 4 L / min)

摇 摇 图 5 为电子温度和电子密度随进气流量的变

化 。 由 图 5 可 知 , 随 流 量 由 2 L / min 增 大 到

16 L / min,电子温度由 2. 01 eV 降低到 1. 07 eV;而
电子密度整体呈上升趋势,由 1. 33伊1015cm-3增大到

4. 82伊1015 cm-3,但其中 12 L / min 时的电子密度较

8 L / min时有所降低,为 4. 13伊1015cm-3。 分析可知,
随进气流量的增大,单位体积的能量输入密度降低

(由后文可知),高能电子获得的能量降低,从而电

子温度逐渐降低;另一方面,由于气流量增大,反应

器内气压有所增大,导致自由电子的平均自由程减

小,电子不能充分加速以获得更高的能量。

图 4摇 Ar 696. 54nm 谱线典型的 Voigt 拟合结果
(Q=2 L / min)

Figure 4摇 Typical voigt fit of spectral line in Ar 696. 54 nm
(Q=2 L / min)

图 5摇 电子温度和电子密度随进气流量的变化
Figure 5摇 Electron temperature and density

as a function of feed flow rate

摇 摇 电子密度随气流量的增大呈上升趋势,一方面

是由于气体密度的增大引起;另一方面,电子平均自

由程的减小也使得自由电子与分子、离子之间的碰

撞更加频繁,从而产生更多的自由电子。 12 L / min
时的电子密度有所降低,可能是由该工况下的电弧

形态变化所引起。 实验中发现,当进气流量逐渐增

大到 12 L / min 时,由于电弧区域的散热逐渐增大,
电弧弧长会变短,从而减少散热来维持电弧的稳定。

表 2 将旋转滑动弧氩等离子体与典型的热等离

子体和低温等离子体的特性进行了对比[25]。 由表

2 可知,热等离子体中电子温度和气体温度几乎相

等,能量密度大,但同时能耗又较高;低温等离子体

中气体温度明显低于电子温度,具有很好的化学选

择性和较低的能耗,但其能量密度较低。 可以明显
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看出,旋转滑动弧氩等离子体呈现出“温冶等离子体

特性,相比于典型的低温等离子体和传统的刀片式

滑动弧具有更高的电子密度,甚至达到了热等离子

体的水平,但同时其气体温度又较低,明显低于热等

离子体,因此,这种旋转滑动弧氩等离子体有望在保

持较强处理能力的同时具有较低的能耗。

表 2摇 滑动弧氩等离子体与典型热和低温等离子体特性对比[25]

Table 2摇 Typical parameters for the GAD, thermal and non鄄thermal plasmas[25]

Parameter
Thermal
plasma

KGA
plasma

RGA
plasma

Non鄄thermal
plasma

Te / eV 1-10 1. 0-1. 5 1. 0-2. 0 1. 0-3. 0
Ne / cm-3 1015-1019 1011-1014 1015 109-1011

Tg / K 104-105 300-3 000 480 300-600

摇 摇 此外,需要注意的是,研究进行的光谱分析计算

是基于等离子体处于局域热力学平衡状态进行的,
为了验证假设的准确性,作者根据方程(8)所示的

McWhirter 准则[26 ],对滑动弧等离子体体系是否处

于 LTE 状态进行了验证。 McWhirter 准则是国际较

为公认并广泛应用的 LTE 判定标准之一,其准确性

也已得到了证实[27]。
Ne(cm-3)逸1. 6伊10 12Te 0. 5(驻Enm) 3 (8)
式中,驻Enm为该谱线的上下能级差,单位 eV。
对实验所取的 Ar 696. 54 nm 谱线, 驻Enm =

13. 327 9-11. 548 4 =1. 779 5 eV,若 Te =20 000 K,则
Ne逸 1. 275伊1015cm-3。 可以看出,实验中等离子体

系统均可认为处于 LTE 状态。
2. 2摇 甲烷裂解制氢实验

实验采用旋转滑动弧氩等离子体,分别研究了

进气流量 Q (6 - 20 L / min) 和进气 CH4 / Ar 比例

(0. 05-0. 4) 对 CH4 转化率 x (CH4 )、H2 选择性

s(H2)、C2H2 选 择 性 s ( C2H2 ), 以 及 制 氢 电 耗

C(H2) 的影响。 实验的气态产物主要为 H2 和

C2H2,这与不同学者采用不同低温等离子体形式进

行甲烷裂解反应时的实验结果相符[28,29]。
2. 2. 1摇 进气流量对反应的影响

图 6 为 CH4 转化率 x(CH4)和输入能量密度 E i

随进气流量的变化(CH4 / Ar = 0. 4)。 由图 6 可知,
随进气流量由 6 L / min 增大到 20 L / min,输入能量

密度由 10. 5 kJ / L 降至 2. 8 kJ / L,CH4 转化率也随

之整体呈降低趋势,由 58. 8%降至 22. 1% 。
CH4 的分解主要通过两种途径进行:一是与自

由电子直接碰撞进行分解,如[6, 30]:
CH4+e 寅 CH3+H+e (9)
CH4+e 寅 CH2+2H+e (10)
CH4+e 寅 CH+3H+e (11)
CH4+e 寅 C+4H+e (12)

CH3+e 寅 CH2+H+e (13)
CH2+e 寅 CH+H+e (14)
CH+e 寅 C+H+e (15)
二是与激发态的 Ar*活性粒子碰撞进行分解,

如[31]:
Ar+e 寅 Ar*+ e (16)
CH4+ Ar*寅 Ar + CH3+ H (17)
CH4+ Ar*寅 Ar + CH2+ 2H (18)
CH4+ Ar*寅 Ar + CH + H +H2 (19)
CH3+ Ar*寅 Ar + CH2+ H (20)
CH2+ Ar*寅 Ar + CH + H (21)

图 6摇 CH4 转化率和输入能量密度随进气流量的变化
Figure 6摇 CH4 conversion and

input energy density as a function of feed flow rate

摇 摇 CH4 转化率的大小受两种分解方式的综合影

响。 随着流量的增大,输入能量密度降低,电子温度

也随之降低(由光谱分析可知),从而导致电子脱氢

能力降低,CH4 转化率逐渐降低。 此外,电子温度及

输入能量密度的降低也可能导致 Ar*激发态粒子的

生成减少,从而引起 CH4 转化率的降低。
除此之外,随进气流 量 由 6 L / min 增 大 到

20 L / min,反应物在等离子体区域的停留时间也由

0. 596 ms逐渐缩短到 0. 149 ms,从而降低反应效率。
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图 7 为 H2 和 C2H2 选择性以及制氢电耗随进

气流量的变化。 由图 7 可知,H2 和 C2H2 选择性随

进气流量的增大先基本不变,之后有所升高;而制氢

电耗整体呈降低的趋势,最低可达 16. 3 kJ / L。
H2 和 C2H2 主要通过等离子体空间中 H、CH

和 CH2 等 自 由 基 之 间 的 碰 撞 重 组 反 应 生 成,
如[6,28]:

H+H寅H2 (22)
CH+CH寅C2H2 (23)
CH2+CH2寅C2H2+H2 (24)

图 7摇 产物选择性和制氢电耗随进气流量的变化

Figure 7摇 Products爷 selectivities and
specific energy consumption as a function of feed flow rate

摇 摇 随流量由 6 L / min 增大到 16 L / min,H2 和

C2H2 选择性变化不大,可能是由于在两种裂解方式

的综合作用下,CH4 分解所产生的 H、CH、CH2 等自

由基浓度变化不大。 此后,随着流量继续增大,电子

温度降低,自由电子脱氢能力减弱,而电子密度有所

增大,引起反应(11)所占比例增大,空间中 H、CH
自由基浓度增大,从而导致 H2 和 C2H2 选择性有所

增大。 制氢电耗的变化与放电功率、CH4 转化率、
H2 选择性和进气流量等参数直接相关。
2. 2. 2摇 CH4 / Ar 比对反应的影响

确定进气总流量为 6 L / min,调节 CH4 / Ar 比由

0. 05 到 0. 40,研究了 CH4 / Ar 比对甲烷裂解反应的

影响。 值得注意的是,当 CH4 / Ar 比大于 0. 40 时,
反应中会产生较多的炭黑,使得滑动电弧无法稳定

旋转。 图 8 给出了输入能量密度、CH4 转化率、产物

选择性和制氢电耗随 CH4 / Ar 比的变化。 由图 8 可

以看出,随 CH4 / Ar 比的增大,输入能量密度、CH4

转化率和 H2 选择性均整体呈降低趋势,分别由

24. 0 kJ / L 降 至 10. 5 kJ / L、 70. 2% 降 至 58. 8% 、
61. 2%降至 29. 0% 。

CH4 转化率的降低一是由于输入能量密度的降

低使得等离子体处理能力下降;二是随着 Ar 含量的

降低,等离子体区域所产生的 Ar*激发态活性粒子

减少,降低了与 Ar*碰撞而分解的 CH4 分子数。 由

此也可以看出,Ar 气的加入对 CH4 的分解有促进

作用。
H2 选择性的降低可能是由于随着输入能量密

度的降低,体系中 H 自由基浓度降低,从而 H 与 H
重组产生的 H2 分子数降低。 C2H2 的选择性随

CH4 / Ar 比的增大变化不大,约为 11% 。 制氢电耗

随 CH4 / Ar 比的增大略有升高,由 28. 0 kJ / L 增加至

30. 9 kJ / L。

图 8摇 输入能量密度、CH4 转化率、产物选择性
和制氢电耗随 CH4 / Ar 比的变化

Figure 8摇 Input energy density, CH4 conversion
and products爷 selectivities as a function of CH4 / Ar ratio

2. 2. 3摇 不同低温等离子体裂解甲烷制氢效果对比

表 3 为采用不同低温等离子体方式进行甲烷裂

解的效果对比。 由表 3 可知,在微波 (Microwave
discharge)和射频放电 (Radio鄄frequency discharge,
RF)等离子体系统中,当处理量较小时 (0. 009 -
0. 05 L / min),可以获得较高的 CH4 转化率(30. 2%
-93. 8% ),但产物中以 C2 烃为主,并无或很少有

H2 产生。 在较大处理量时(93. 75-225 L / min),微
波放电却无法获得满意的 CH4 转化率。

在介质阻挡放电 (Dielectric barrier discharge,
DBD)和电晕放电(Corona discharge)系统中,由于

等离子体电子密度和电子温度较低,因此,CH4 转化

率较低 (0. 05% -25% ),且产物中无 H2 产生。 在

Kado 的火花放电(Spark discharge)系统中,CH4 转

化率可达 65% ,但产物以 C2 烃为主,无 H2 产生。
而 Li 等的脉冲火花放电(Pulsed spark discharge)在
获得较高的 CH4 转化率(29% -69% )的同时,H2 选

择性也较高(19% -51% ),但需要注意的是其处理
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量仅为 0. 01-0. 037 L / min,且制氢电耗较高,为 43-
73. 1 kJ / L。

在传统的刀片式滑动弧(KGA)系统中,CH4 转

化率达 15% -75% ,且产物中以 H2 和 C2H2 为主,
H2 选择性为 32% -78% 。 而在实验中,采用氩气作

为载气,在获得较高 CH4 转化率(22. 1% -70. 2% ),
较高 H2 选择性(21. 2% -61. 2% )和较低制氢能耗

(16. 3-30. 9 kJ / L)的同时,还可以保持较大的处理

能力,即进气流量可达 6-20 L / min。
由上可以看出,协同驱动的旋转滑动弧由于其

独特的物理性质,在处理量、反应物转化率、产物选

择性和制氢能耗等方面来看具有良好的应用前景。
而 Gutsol 等[38,39]通过分析计算以及实验研究也表

明,旋转滑动弧这种介于低温与热等离子体之间的

等离子体形式,在燃料重整方面极具前景。

表 3摇 不同低温等离子体用于甲烷裂解效果对比
Table 3摇 Comparison of decomposition of methane assisted by different non鄄thermal plasmas

Reference Reactor
Carrier
gas

Power
source

Flow rate
/ (L·min-1)

CH4

concentration
/ %

CH4

conversion
x / %

Product selectivity s / %

H2 C2H2

Energy
consumption
/ (kJ·L-1)

[32] microwave N2 3-5 kW 93. 75-225 22. 2-46. 7 9. 5-13. 2 - - 4. 3-32. 5
[33] microwave - 200 W 0.009-0.047 100 85. 7-93. 8 - 75. 4-97. 4 -
[34] RF Ar 50-120 W 0. 05 5-20 30. 2-89. 0 - 13. 1-24. 3 -
[35] DBD - AC 0. 01-0. 047 100 抑0. 5-3. 7 - 抑10 -

DBD He 12-23 kV 0. 1 10-37 抑0. 05-3. 6 - - -
[36] DBD 4-25 - 抑2 -

corona - DC, 15 kV 0. 006-0. 03 100 4-25 - 15 -
spark 4-65 - 85 -

[37] pulsed - 12W 0. 01-0. 037 100 29-69 19-51 22-54 43-73. 1
spark

[8,9] KGA Ar 4-12 W, 0. 125-0. 2 5-35 抑15-45 抑70-78 70-90 -
50 Hz

- 110-190 W, 1. 5 100 40-50 抑32-40 20 -
10-20 kHz

[10] KGA Ar or 120-170 W 1 15-100 抑50-62 抑45-70 抑6-20 -
He 20 kHz
N2 135-163 W 1 15-100 抑45-65 抑40-65 抑20-60 -

20 kHz
[7] KGA Ar 17 W, 10 kHz 0. 6 or 1 4 抑55-75 - 抑35 -

This work RGA Ar DC, 10 kV 6-20 4. 8-28. 6 22. 1-70. 2 21. 2-61. 2 10. 2-18. 0 16. 3-30. 9

3摇 结摇 论
通过光谱分析计算可知,协同驱动的旋转滑动

弧氩等离子体的电子温度为 1. 0-2. 0 eV,且随进气

流量的增大逐渐降低;而电子密度可达 1015 cm-3量

级,明显高于其他典型的低温等离子体放电形式。
旋转滑动弧裂解甲烷的气态产物以 H2 和 C2H2

为主,CH4 转化率随进气流量和 CH4 / Ar 比的增大

均呈降低趋势,最大达 70. 2% ;研究工况下的制氢

电耗为 16. 3-30. 9 kJ / L。
通过与不同形式低温等离子体的对比可以看

出,旋转滑动弧氩等离子体裂解甲烷制氢实验系统

在获得较高 CH4 转化率(22. 1% -70. 2% ),较高 H2

选择性(21. 2% -61. 2% )和较低制氢能耗(16. 3 -
30. 9 kJ / L)的同时,还能保持较大的处理能力,进气

流量可达 6-20 L / min,因此,是一种具有应用前景

的等离子体形式。
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