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  摘 要:
 

为解决介质阻挡放电等离子体催化氨合成效率低下问题,采用焙烧法对MgO表面反应位点进行调控,
制备出具有高活性的MgO催化剂;通过XRD、XPS、BET、CO2-TPD技术对MgO理化性质进行表征,评估等离子体

放电特性和催化氨合成性能,并结合光学发射光谱和原位漫反射红外光谱阐释介质阻挡放电等离子体催化氨合成

的机理。结果表明:填充MgO提升氨合成性能,主要归因于放电特性的改变:填充MgO可增强E/N 值,进而提升

电子能量,有利于氮气和氢气碰撞解离;MgO催化氨合成性能受焙烧温度影响,主要归因于反应位点的改变:改变焙

烧温度会引起表面吸附氧、碱性位点、比表面积变化,从而显著影响催化性能;500
 

℃焙烧MgO样品(MgO-500)催化

性能最佳,氨气产量为7143
 

ppm,能量效率为0.65
 

g/(kW·h)。MgO-500表面吸附氧减少、碱性位点最多、比表面

积最大,有利于碰撞解离的物种在其表面吸附,进而促进E-R和L-H反应,从而提升氨合成性能。该研究可为设计

和开发高性能的氨合成催化剂提供理论依据和技术支持。
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Abstract:
  

To
 

address
 

the
 

issue
 

of
 

low
 

efficiency
 

in
 

ammonia
 

synthesis
 

through
 

dielectric
 

barrier
 

discharge
 

plasma,
 

this
 

study
 

used
 

the
 

calcination
 

method
 

to
 

modify
 

the
 

reaction
 

sites
 

on
 

the
 

surface
 

of
 

MgO,
 

resulting
 

in
 

the
 

preparation
 

of
 

a
 

highly
 

active
 

MgO
 

catalyst.
 

The
 

physical
 

and
 

chemical
 

properties
 

of
 

MgO
 

were
 

characterized
 

using
 

XRD,
 

XPS,
 

BET,
 

and
 

CO2-TPD.
 

The
 

plasma
 

discharge
 

characteristics
 

and
 

catalytic
 

ammonia
 

synthesis
 

performance
 

were
 

evaluated,
 

and
 

the
 

mechanism
 

of
 

dielectric
 

barrier
 

discharge
 

plasma-catalytic
 

ammonia
 

synthesis
 

was
 

elucidated
 

by
 

combining
 

optical
 

emission
 

spectroscopy
 

and
 

in
 

situ
 

diffuse
 

reflectance
 

infrared
 

spectroscopy.
 

The
 

results
 

showed
 

that
 

filling
 

MgO
 

could
 

significantly
 

improve
 

the
 

ammonia
 

synthesis
 

performance,
 

mainly
 

due
 

to
 

changes
 

in
 

discharge
 

characteristics:
 

filling
 

MgO
 

could
 

enhance
 

the
 

E/N
 

value,
 

and
 

further
 

increase
 

electron
 

energy,
 

which
 

is
 

conducive
 

to
 

the
 

collision
 

and
 

dissociation
 

of
 

nitrogen
 

and
 

hydrogen.
 

Meanwhile,
 

the
 

catalytic
 

ammonia
 

synthesis
 

performance
 

of
 

MgO
 

was
 

affected
 

by
 

the
 

calcination
 

temperature,
 

mainly
 

due
 

to
 

changes
 

in
 

reaction
 

sites:
 

the
 

change
 

in
 



calcination
 

temperature
 

could
 

cause
 

changes
 

in
 

surface-adsorbed
 

oxygen,
 

alkaline
 

sites,
 

and
 

specific
 

surface
 

area,
 

thereby
 

significantly
 

affecting
 

catalytic
 

performance.
 

Specifically,
 

the
 

MgO
 

sample
 

(MgO-500)
 

calcined
 

at
 

500
 

℃
 

showed
 

the
 

best
 

catalytic
 

performance,
 

with
 

an
 

ammonia
 

production
 

of
 

7,143
 

ppm
 

and
 

an
 

energy
 

efficiency
 

of
 

0.65
 

g/(kW·h).
 

The
 

surface
 

of
 

MgO-500
 

exhibited
 

reduced
 

oxygen
 

adsorption,
 

the
 

highest
 

number
 

of
 

alkaline
 

sites,
 

and
 

the
 

largest
 

specific
 

surface
 

area,
 

which
 

facilitated
 

the
 

adsorption
 

of
 

collision
 

dissociation
 

species
 

on
 

its
 

surface,
 

thereby
 

promoting
 

E-R
 

and
 

L-H
 

reactions
 

and
 

improving
 

ammonia
 

synthesis
 

performance.
 

The
 

research
 

results
 

provide
 

a
 

theoretical
 

foundation
 

and
 

technical
 

support
 

for
 

the
 

design
 

and
 

development
 

of
 

high-performance
 

ammonia
 

synthesis
 

catalysts.
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0 引 言

  氨是工业和农业领域中重要的化学原料,2024
年全球氨年产量约为2.5亿t[1-2]。目前工业上常用

的氨气生产工艺为Haber-Bosch工艺,该工艺以氮

气和氢气为原料,在650~750
 

K的高温以及150~
200

 

bar(1
 

bar=100
 

kPa)的高压条件下进行氨合

成[3-4]。Haber-Bosch工艺存在高能耗、高排放问

题,能源消耗占全球能源供应总量的1%~2%,导
致的二氧化碳排放量占全球总排放量2%[5-6]。在

碳达峰、碳中和背景下,温和条件下的氨合成方法受

到学术界的广泛关注[7-10]。在众多氨合成技术中,
介质阻挡放电等离子体技术具有低能耗、低排放的

优势,成为氨合成领域的研究热点之一[11-13]。
介质阻挡放电等离子体与催化剂的结合能够进

一步提升氨合成的效率[14-15]。在众多催化剂中,氧
化镁(MgO)催化剂因其丰富的反应位点和稳定的

化学性能,在氨合成领域受到越来越多的关注[16-17]。
Hu等[15]采用Ru/MgO协同介质阻挡放电进行氨

合成,产气速率是单独介质阻挡放电的1.6倍。Lee
等[18]在Ru-Ba/MgO催化剂中增加 MgO含量,有
利于降低表观活化能,促进氨合成反应。Liu等[19]

发现Ru/Cs-MgO催化剂表面碱性位点的增加有利

于氮解离和氨的形成,进而提升氨气生成速率。
MgO催化剂在氨合成领域的应用研究多集中于

MgO负载贵金属催化剂设计,鲜有报道通过调控

MgO催化剂的表面反应位点提升氨合成性能,降低

氨合成成本。
为解决介质阻挡放电等离子体催化氨合成效

率低的问题,本文采用焙烧法对 MgO表面进行改

性,制备高活性的 MgO催化剂以提升氨合成效

率;通过XRD、XPS、BET和CO2-TPD技术分析

MgO的物理化学特性,借助介质阻挡放电等离子

体装置评估放电特性与催化性能,并结合光学发

射光谱和原位漫反射红外光谱技术探究催化反应

机理,旨在为提高氨合成效率提供有效策略和技

术支持。

1 实验部分

1.1 实验材料

  氧化镁(MgO)购自上海阿拉丁生化科技股份

有限公司,分析纯,未进行二次纯化处理。
1.2 MgO材料处理

  将2
 

g
 

MgO置于刚玉坩埚内,以10
 

℃/min的

升温速率分别加热至300、500
 

℃和700
 

℃的目标温

度;到达各设定温度后,恒温保持6
 

h。根据不同的

热处理条件,将0、300、500
 

℃和700
 

℃下焙烧后的

MgO样品,依次命名为 MgO-0、MgO-300、MgO-
500、MgO-700。
1.3 实验装置

  采用介质阻挡放电等离子体装置作为氨合成性

能评价实验装置,如图1所示。高压电极采用直径

为6
 

mm不锈钢棒,并置于石英管中心位置;电介质

选用内径为8.6
 

mm 的石英管并放置在管式炉

(T1000-D200,扬州正棠电气有限公司)中央;低压

电极为缠绕于石英管外侧50
 

mm的不锈钢网,频率

为5
 

kHz的交流电源为反应器提供电能;示波器

(TDS2024C,美国泰克科技有限公司)配备2个电

压探针(TCP0030
 

P6015A,美国泰克科技有限公

司),用于测量放电电压并确定放电功率;质量流量

计SEC-4400M,日本厚礼博精密仪器有限公司)用
于控制N2、H2气体流量,反应气出口气体通入含有

稀硫酸的集气瓶中,由pH计(PHSJ-5T,上海仪电

有限公司)对溶液pH值进行检测,计算氨气产量。
采用 配 备 有 光 导 纤 维 的 光 学 发 射 光 谱 仪

(KYMERA-193I-A,英国安道尔科技有限公司)监
测中间产物,实验中使用600

 

gr/mm的光栅,曝光

时间设置为5
 

s。

531第2期 刘 莹等:介质阻挡放电等离子体协同MgO氨合成生成特性与机理研究



图1 氨合成性能评价装置示意图

1.4 催化剂表征方法

  采用X射线衍射仪(UItma
 

IV,日本理学电企

仪器有限公司)测定晶体结构,设置工作电压为40
 

kV,工作电流为30
 

mA。
采用X射线光电子能谱(K-Alpha,美国赛默飞

世尔科技公司)测定表面含氧产物,使用Al
 

Kα发射

源,设置能量为1486.7
 

eV,通过284.8
 

eV的石墨

碳校准。
采用比表面积分析(Micromeritics3Flex,美国

麦克默瑞提克仪器有限公司)测定比表面积,测量

之前设置温度为100
 

℃脱气3
 

h,测试温度为

-196
 

℃。
采用化学吸附分析仪(PCA-1200,北京彼奥德

电子技术有限公司)测定碱性位点,预处理条件为

150
 

℃下30
 

mL/min氦气处理1
 

h。吸附条件为常

温下10
 

mL/min的CO2 吸附120
 

min。吹扫条件

为室温下30
 

mL/min氦气吹扫1
 

h。升温条件为

30
 

mL/min氦气,10
 

℃/min的升温速率升温至

800
 

℃。
采用原位漫反射红外光谱(FT/IR-4700,日本

分光株式会社)测定中间产物,预处理条件为100
 

mL/min氩气吹扫30
 

min,实验条件为在60
 

mL/
min的反应气体条件下激发等离子体射流,曝光时

间为5
 

s。
1.5 数据处理方法

  折合场强E/N 通过式(1)—(3)计算:

Cg=
CdCtot
(Cd-Ctot)

(1)

Ub=
UonCd

(Cd+Cg)
(2)

E/N ≈
Ub

dN
(3)

其中:Uon为起始电晕电压,kV;Cd为介质阻挡层的

有效电容,pF;Ctot为系统有效电容,pF;Cg 为气体

混合物的气隙电容,pF;Ub为击穿电压,kV;d 为放

电间隙,mm;N 为气体分子密度,mol/m3。
能量密度Ed(kJ/L)通过式(4)计算:

Ed=
60×P

F
(4)

其中:P 为放电功率,W;F 为气体流量,mL/min。
NH3浓度CNH3

通过式(5)计算:

CNH3=
CH+×V×22.4×106

T×F
(5)

其中:CH+
为H+浓度,ppm;V 为稀硫酸体积,mL;

T 为反应时间,s。
能量效率Eenergy(g/(kW·h))通过式(6)计算:

Eenergy=
CNH3×F

P
(6)

其中:CNH3
为氨气产量,ppm。

2 结果与分析

2.1 放电特性分析

  催化剂填充可能会影响等离子体放电特性,从而

影响氨气生成特性。在P=5
 

W 的条件下测定

Lissajous图并计算E/N 值,结果如图2所示。图2
(a)显示:等离子体和填充不同焙烧温度的 MgO的

Lissajous图均呈现出典型的平行四边形特征,水平和

垂直侧的斜率存在明显差异,填充催化剂后平行四边

形的斜率平缓,说明石英介质的系统有效电容和介质

阻挡层的有效电容降低[20-21]。基于介质阻挡放电等
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离子体计算模型从Lissajous图中计算得出E/N 值

(见图2(b)),在等离子体条件下E/N 值为87
 

Td,当
填充MgO催化剂后E/N 值升高至109

 

Td,说明了

催化剂的填充能够有效提高E/N 值。

图2 介质阻挡放电等离子体Lissajous曲线和E/N 分布图

2.2 催化剂表征与分析

  MgO-0、MgO-300、MgO-500、MgO-700 的

XRD谱图如图3所示。由图3可知:4种样品均在

36.7°、42.8°、62.2°、74.6°和78.5°处呈现出特征衍

射峰,分别对应于立方相 MgO的(111)、(200)、
(220)、(311)和(222)晶面;MgO-0、MgO-300、
MgO-500、MgO-700的XRD特征衍射峰不存在明

显区别,这表明在不同焙烧温度下 MgO晶体结构

并未被破坏。

图3 MgO-0、MgO-300、MgO-500、MgO-700的XRD曲线

MgO-0、MgO-300、MgO-500、MgO-700在 O
 

1s区域的XPS谱图及其相应的拟合曲线如图4所

示。由图4可知:4种样品均在结合能为529.0
 

eV
和531.6

 

eV处拟合为2个峰,分别归因于MgO的

晶格氧(OL-Mg)和表面吸附氧(Os);随着焙烧温度

的升高,OL-Mg的含量增加,Os含量降低,其中Os
降低可能源于其表面羟基脱除,在氨合成过程中表

面羟基可能与氨反应过程生成的中间产物形成竞争

吸附而影响反应效率[3]。

MgO-0、MgO-300、MgO-500、MgO-700的比

表面积与孔隙数据如表1所示。由表1可知:不同

焙烧温度对MgO催化剂的比表面积有显著影响,4
种样品比表面积分布范围为10.52~21.10

 

m2/g,
MgO-500的比表面积最大,达到21.10

 

m2/g;比表面

积增大表明单位质量或体积催化剂表面活性位点增

多,有利于反应中间产物吸附[22];MgO-500单点总孔

容积为0.04
 

mL/g,单点平均孔半径为79.08
 

nm。
表1 MgO-0、MgO-300、MgO-500、MgO-700的BET分析

样品名称
比表面积/
(m2·g-1)

单点总孔容积/
(mL·g-1)

单点平均孔
半径/nm

MgO-0 10.52 0.02 91.35
MgO-300 14.92 0.03 84.32
MgO-500 21.10 0.04 79.08
MgO-700 13.36 0.03 88.23

  MgO-0、MgO-300、MgO-500、MgO-700 的

CO2-TPD曲线如图5所示。由图5可知:4种样品

在0~200、200~300
 

℃和300~400
 

℃范围的可见

峰表明其表面存在弱、中和强碱性活性位点。随着

焙烧温度的升高,CO2 脱附峰的位置和强度发生明

显变化,在MgO-0样品中,脱附峰主要集中在较低

温度区域,如83、258
 

℃和289
 

℃,表明 MgO-0表

面存在弱、中碱性位点;当焙烧温度升至300
 

℃时,
脱附峰温度升高、峰形变得尖锐,如101、247、291

 

℃
和355

 

℃,表明MgO-300表面存在弱、中和强碱性

位点;当焙烧温度增加至500
 

℃时,在193、231
 

℃和

321
 

℃处出现脱附峰,表明MgO-500表面存在中和

强碱性位点。相比之下,MgO-700的CO2-TPD图

谱仅在200~300
 

℃范围内可见峰谱,表明700
 

℃焙

烧的样品表面仅存在中碱性活性位点。
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图4 MgO催化剂O
 

1s区域的XPS曲线

图5 MgO-0、MgO-300、MgO-500、MgO-700的

CO2-TPD曲线

  通过对CO2-TPD曲线进行积分计算以量化不

同类型的碱性活性位点数如表2所示。由表2可

知:随着焙烧温度的升高,MgO的碱性位点总数呈

现出先增加后减少的趋势。当焙烧温度达到500
 

℃
时(MgO-500),其表面碱性位点总数达到最高值,
数量为23302,这说明焙烧温度对MgO表面碱性活

性位点的数量有显著影响。

表2 不同焙烧温度下的MgO碱性活性位点数

样品名称
弱碱性
位点数
(<200

 

℃)

中碱性
位点数

(200~300
 

℃)

强碱性
位点数

(300~500
 

℃)

碱性位点
总数

 

MgO-0 1914 8509   0 10423
MgO-300 651 18143 2950 21744
MgO-500 0 22413 889 23302
MgO-700 0 13776 0 13776

2.3 介质阻挡放电催化氨合成性能分析

  在P=30
 

W、F=60
 

mL/min、N2 和H2 气体

流量比为1/3的条件下测定不同氨合成方式的氨气

产量和能量效率,结果如图6所示。图6(a)表明:
不同氨合成方式下的氨气生成性能,包括热催化、单
独等离子体以及等离子体催化,热催化温度设定为

300
 

℃,而仅等离子体和等离子体催化反应在室温

条件下进行;热催化条件下,MgO-0催化剂上氨合

成产量仅为176
 

ppm,能量效率为0.01
 

g/(kW·h);
在室温条件下,等离子体也很容易诱导氨合成反应发

生,氨气产量为2756
 

ppm,能量效率为0.25
 

g/(kW·h);

831 浙江理工大学学报(自然科学) 2026年 第55卷



当填充MgO-0催化剂后,氨气产量进一步提升至

4732
 

ppm,能量效率也提高至0.43
 

g/(kW·h),这
表明了等离子体协同催化能够显著增强氨合成反

应。MgO-0、MgO-300、MgO-500、MgO-700在氨

合成反应中的性能比较如图6(b)所示,MgO-0氨气

产量4732
 

ppm,能量效率0.43
 

g/(kW·h);MgO-300

显著提升至5639
 

ppm,能量效率提高到0.51
 

g/(kW·h);
MgO-500氨气产量达到7143

 

ppm,能量效率0.65
 

g/(kW·h);MgO-700氨气产量下降至5268
 

ppm,
能量效率降至0.47

 

g/(kW·h),表明焙烧处理能有

效改善MgO催化剂的氨合成性能,且500
 

℃时催

化剂性能最佳。

图6 氨合成性能分布图

  等离子体催化氨合成性能受放电特性的影响,
本文测定了不同能量密度下氨气生成特性的影响,
结果如图7所示。由图7(a)可知:随着能量密度从

5
 

kJ/L增加到30
 

kJ/L,所有焙烧温度处理的MgO
催化剂的氨产量均增加,在30

 

kJ/L时 MgO-0、
MgO-300、MgO-500、MgO-700的氨气产量分别为

4624、5430、7143
 

ppm和5574
 

ppm。不同焙烧温度

下MgO催化剂的能量效率随能量密度的变化如图

7(b)所示,能量效率与氨产量的趋势不同,能量效

率整体呈下降趋势,30
 

kJ/L时 MgO-0、MgO-300、
MgO-500、MgO-700的 能 量 效 率 分 别 为 0.42、
0.49、0.65

 

g/(kW·h)和0.50
 

g/(kW·h)。

图7 能量密度对不同催化剂氨气生成影响曲线图

2.4 介质阻挡放电催化氨合成反应机理分析

  通过光发射光谱对氨合成反应中间物种进

行监测,结果如图8所示。由图8可知:激发态

N2 的特征谱线对应的N2*[C3∏u+→B3∏g+]跃
迁出现在315、337

 

nm和357
 

nm处;在391
 

nm
处观察到N2+[B2∑u+→X2∑g+]的特征峰,中间

产物 NH 的特征吸收峰出现在336
 

nm处,Hα 

Balmer原子线出现在656
 

nm处,这表明介质阻

挡放电等离子催化氨合成反应过程中产生了

NH、N2*、N2+和Hα。
采用漫反射傅里叶变换红外光谱技术对催化剂

表面吸附的中间物种进行鉴定,结果如图9所示,等
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图8 介质阻挡放电等离子体催化氨合成光发射光谱曲线图

离子体催化表面吸附物种的红外光谱带信息如表3
所示。由图9可知:MgO 表面存在形成配位的

NH3,其特征吸收峰为δs(NH3)1224
 

cm-1、δas
(NH3)或

 

δas(NH4+)1525
 

cm-1、δas(NH3)1604
 

cm-1、νs(NH3)3240
 

cm-1、νas(NH3)3393
 

cm-1;

1099、1403
 

cm-1 和1447
 

cm-1 处的峰代表 NH,
NH是氨合成在催化剂表面反应的关键中间体之

一[23],与MgO-0、MgO-300、MgO-700相比,MgO-
500中1403

 

cm-1 处的峰值更高,说明生成的NH
产物增加。

图9 MgO-0、MgO-300、MgO-500、MgO-700的漫反射

傅里叶变换红外光谱曲线图

表3 等离子体催化表面吸附物种的红外光谱带信息

表面物种 波数/cm-1 归属物种 文献中波数/cm-1

NH3或*NH4+

3393 νas(NH3) 3272,3340,3393[2]

3240 νs(NH3) 3250[2]

1604 δas(NH3) 1624[2]

1525 δas(NH3)或δas(NH4+) 1593,1550[2]

1224 δs(NH3) 1120~1250[23]

NH 1099,1403,1447 NH 1099,1400~1450,1445[23]

  介质阻挡放电催化氨合成涉及以下步骤:室温

下电子与N2、H2 发生碰撞解离,生成N2*、N2+、N
原子及 H2*、H2+、H原子,如式(7)—(12)所示。
N、H原子吸附在催化剂表面形成N(s)和H(s),如
式(13)—(14)所示。吸附在催化剂表面的物种发生

L-H反应与E-R反应。L-H反应中N(s)和H(s)
生成NH(s),NH(s)再与H(s)反应生成NH2(s),
NH2(s)与 H(s)反应生成 NH3(s),如式(15)—
(17)所示。E-R反应中吸附态的N(s)与气相中的

H逐步反应生成NH3(s)或吸附态的H(s)与气相

中的N逐步反应生成NH3(s),如式(18)—(23)所
示。反应中的 NH3(s)从催化剂表面脱附形成

NH3,如式(17)、(20)、(23)所示[2]。

e
 

+
 

N2 →
 

e
 

+
 

N2* (7)

e
 

+
 

N2 →
 

e
 

+
 

N2+ (8)

e
 

+
 

N2 →
 

e
 

+
 

N
 

+
 

N (9)

e
 

+
 

H2 →
 

e
 

+
 

H2* (10)

e
 

+
 

H2 →
 

e
 

+
 

H2+ (11)

e
 

+
 

H2 →
 

e
 

+
 

H
 

+
 

H (12)
N

 

+
 

Surf
 

→
 

N(s) (13)
H

 

+
 

Surf
 

→
 

H(s) (14)
N(s)+

 

H
 

(s)→
 

NH(s)+Surf (15)
NH(s)+

 

H
 

(s)→
 

NH2(s)+Surf (16)

NH2(s)+
 

H
 

(s)→
 

NH3(s)+
 

Surf
 

→
 

NH3 +
 

2Surf (17)
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N
 

+
 

H(s)→
 

NH(s) (18)
NH

 

+
 

H(s)→
 

NH2(s) (19)
NH2 +

 

H(s)→
 

NH3(s)→NH3+Surf(20)
N(s)+

 

H
 

→
 

NH(s) (21)
NH(s)+

 

H
 

→
 

NH2(s) (22)
NH2(s)+

 

H
 

→
 

NH3(s)→
 

NH3 +
 

Surf(23)
  氨气生成特性表明填充MgO催化剂后氨合成

性能显著优于等离子体放电,且焙烧处理的 MgO
催化剂性能提升,500

 

℃焙烧处理氨合成性能最佳。
这主要受放电特性和表面反应位点的共同影响,具
体如下:
a)从放电特性角度来看,填充 MgO催化剂可

增强E/N 值,E/N 值增加会使电子能量上升,提
高氮气和氢气的离解速率,式(7)—(12)反应速率提

升[11,20]。而能量密度增加使电子密度和电子能量

上升,电子与氮气和氢气碰撞及离解概率提高,
N2*、N2+、N及 H2*、H2+、H 浓度增加,促进式

(13)—(14)反应中N、H物种在催化剂表面吸附。
b)从表面反应位点角度分析,不同焙烧温度

下,MgO晶型稳定,但表面吸附氧、碱性位点和比表

面积变化影响催化性能。焙烧温度升高,MgO表面

吸附氧量减少,其会与反应体系中解离的氢物种结

合,与氨合成反应中H物种在催化剂表面吸附反应

形成竞争关系,导致E-R反应产生的H浓度降低,
进而使NH、NH2 和NH3 的生成浓度降低[3]。随

着焙烧温度的升高,MgO表面的碱性位点数量呈现

出一定的变化趋势,即:MgO-500的碱性位点数量

最多,其次是MgO-300,而MgO-700的碱性位点数

量相对较少,未经过焙烧处理的 MgO的碱性位点

数量最少。碱性位点增加有利于氮分子碰撞解离和

氨气在催化剂表面解吸,即有利于式(7)—(9)反应

进行,增加N物种浓度,促进中氨气在催化剂表面

解吸[24]。同时,焙烧温度升高使 MgO比表面积先

升后降,MgO-500比表面积最大,比表面积增大有

利于中间物种在催化剂表面吸附,促进式(13)—
(14)中N(s)、H(s)浓度增加,有利于E-R和L-H
反应[4]。

3 结 论

  本文针对介质阻挡放电等离子体催化氨合成效

率低下的问题,通过焙烧法调控 MgO表面反应位

点制备高活性催化剂。利用多种技术手段对 MgO
的理化性质进行表征,并深入等离子体催化氨合成

性能和机理。主要结论如下:

a)填充MgO催化剂能够显著增强等离子体催

化氨合成的效率,归因于放电特性的改变。填充

MgO后E/N 值显著增大,进而提高电子能量,有
利于氮气和氢气的碰撞解离。
b)MgO催化性能受焙烧温度影响,不同焙烧温

度下催化剂表面吸附氧、碱性位点及比表面积等反

应位点发生变化,进而影响催化效果。
c)500

 

℃焙烧的MgO展现出最佳催化性能,氨
气产量和能量效率分别达到7143

 

ppm和0.65
 

g/
(kW·h)。MgO-500表面吸附氧减少、碱性位点最

多且比表面积最大,有利于碰撞解离后的物种在其

表面吸附,从而促进E-R和L-H反应,提升氨合成

性能。
综上所述,本研究通过焙烧法处理 MgO催化

剂调控表面反应位点,提升了介质阻挡放电协同催

化氨合成效率并阐释了氨合成机理,为高性能氨合

成催化剂的设计提供了理论支持和技术参考。
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