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摘 要：在全球积极应对气候变化的背景下，发展高效的碳捕集技术对于实现“碳中和”目标至关重要。为研究利用介质阻挡

放电（DBD）技术优化粉煤灰基催化剂结构的可行性，进而提高其对单乙醇胺溶液CO2解吸的催化性能，采用响应面法分析了

电压、处理时间和N2流量对粉煤灰基催化剂催化性能的影响。结果表明，DBD处理能显著优化催化剂的织构性质并优化活性

位点。在电压27 kV、处理时间646 s和N2流量111 mL/min的最优条件下制备的Ni/FA-a-DBD（FA和 a分别代表粉煤灰和碱改

性）表现出较好的催化性能，其平均CO2解吸量提升率为16.53%（与Ni/FA-a相比）。
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DBD-assisted preparation of fly ash-based catalysts for enhancing CO2 desorption 

from amine solution
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Abstract: In the context of global active response to climate change, the development of efficient carbon capture technologies is 

essential for achieving “carbon neutrality”. To explore the feasibility of optimizing the structures of fly ash‑based catalysts via dielectric 

barrier discharge (DBD) technology and thereby enhancing their catalytic performances for CO2 desorption from monoethanolamine 

solutions, response surface methodology was adopted to analyze the effects of voltages, treatment time and N2 flow rates on the catalytic 

performances of fly ash-based catalysts. The results demonstrate that DBD treatment can significantly refine the textural properties of the 

catalysts and optimize their active sites. Ni/FA-a-DBD (FA and a represent fly ash and alkali modification, respectively) prepared under 

the optimal conditions of voltage of 27 kV, treatment time of 646 s and N2 flow rate of 111 mL/min exhibits favorable catalytic 

performance, with average enhancement rate of 16.53% (compared with Ni/FA-a) for CO2 desorption capacity.

Keywords: dielectric barrier discharge; fly ash-based catalysts; CO2 desorption; mononethanolamine solution; response surface 

methodology

全球工业化进程中，化石能源的大量消耗导致

CO2等温室气体排放量急剧增大，引发了严峻的能

源与环境问题，开发高效CO2减排技术确保可持续

发展已成为全球共识[1]。在众多碳捕集技术中，化

学吸收法因成熟度高、捕集效率稳定而应用广泛，

其中单乙醇胺（MEA）溶液是化学吸收法使用的典

型吸收剂[2]。然而，MEA溶液存在再生能耗高、易

降解流失等突出问题，限制了其工业应用的可持续

性，因此亟需开发低再生能耗、高吸收性能的替代

技术路径[2]。催化剂辅助CO2吸收转化技术因其能
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降低反应能垒和提升转化效率，成为碳捕集领域的

研究热点。催化剂载体的选择可直接影响催化性

能与成本，开发低成本、高活性的载体是实现催化

剂辅助CO2吸收转化技术规模化应用的关键。

粉煤灰（FA）作为燃煤燃烧过程产生的主要固

体废弃物，年产量巨大。粉煤灰的高硅铝含量和多

孔结构特点使其具备作为催化剂载体的潜力[3]。在

碳捕集催化体系中，Ni是常用活性组分，Ni负载于

粉煤灰基载体后可具有较高的催化性能，其原因在

于Ni容易形成Ni2+/Ni0氧化还原对，可作为电子转

移媒介降低MEA-CO2络合物的解离能垒，进而促进

CO2释放[4]。同时，Ni与粉煤灰载体形成的Si-O-Al

结构可产生协同作用，抑制活性组分团聚，提升催

化剂稳定性[5]。介质阻挡放电（DBD）技术是一种非

热平衡等离子体技术，可在常温常压下通过高能电

子轰击材料表面，显著增大其孔隙率和表面活性位

点密度[6]。研究人员应用DBD技术在催化剂改性

和CO2转化等方面已取得一定成果。如NING等[6]

发现DBD处理可有效增大催化剂表面氧空位数量，

显著提升其催化性能。JIA等[7]采用低温等离子体

技术制备的Ni基催化剂在CO2甲烷化反应中表现

出优异的催化性能。蒯平宇[8]采用DBD技术制备

了CuO-ZnO催化剂，该催化剂在合成气一步制甲酸

甲酯反应中展现出良好的催化性能。此外，DBD处

理还能有效减小催化剂颗粒尺寸和增大催化剂比

表面积，进而提升催化反应效率[9-11]。如BO等[11]制备

了DBD改性Cu/Ti3C2TxMXene催化剂，该催化剂在CO2

氢化反应中表现出良好的催化活性。NAVIK等[12]发

现等离子体处理可提高石墨烯基吸附剂的CO2吸附

性能。经过DBD技术处理的催化剂可具有丰富的

孔隙结构和较大的比表面积，在常温条件下其CO2转

化率最高可达37.76%[8,13]。同时，DBD技术还能改善

催化剂的抗积炭性能，这为解决催化反应中存在的积

炭失活问题提供了新思路[14]。SAVASTENKO等[15]采

用DBD技术处理了CoTMPP基电催化剂，有效提升

了其在燃料电池中的催化性能。高远等[16]发现低温

等离子体技术可在CO2断键活化和表面偶联成键过

程中发挥独特作用。邓丽丽[17]证实采用低温等离子

体技术处理电催化材料可修饰其表面性质，进而显

著提升催化材料的电化学活性。姜瑞婷等[18]认为低

温等离子体技术在碳材料改性中具有巨大潜力。

尽管研究人员已经取得了一定积极进展，但粉

煤灰基催化剂在碳捕集工艺中的应用仍存在诸多

关键问题亟待解决：其一，粉煤灰基催化剂的结构

调控机制尚不明确，其表面官能团类型、孔隙结构

参数等与CO2吸收-解吸性能之间的构效关系有待

系统研究，这限制了粉煤灰基催化剂催化性能的定

向优化[3]；其二，DBD技术处理参数（如处理时间、

功率和气氛）对粉煤灰基催化剂催化性能的影响有

待系统量化，现有研究多聚焦于单一参数的优

化[9-10]，缺乏多因素协同优化分析，且对处理过程中

可能引发的碳沉积等问题未形成有效的控制

策略[19-20]。

本研究聚焦粉煤灰基催化剂在碳捕集工艺中

的应用，采用响应曲面法设计三因素三水平实验，

系统考察 DBD 处理条件（电压、处理时间和 N2流

量）对催化性能的影响。在此基础上，研究DBD辅

助制备催化剂在MEA溶液中对CO2解吸过程的促

进作用，从而筛选DBD辅助制备粉煤灰基催化剂的

最佳工艺条件。同时，采用SEM、N2吸/脱附等表征

技术分析粉煤灰基催化剂的微观结构、织构性质

等。该研究可为粉煤灰基催化剂制备和CO2捕集工

艺优化提供参考。

1　实验部分

1.1　实验试剂和仪器

本研究使用的主要实验试剂和仪器分别见表1

和表2。

表1　主要实验试剂

Table 1　Main experimental reagents

试剂

MEA

去离子水

无水乙醇

乙酸镍

氮气

二氧化碳

分子式

C2H7NO

H2O

CH3CH2OH

Ni(CH3COO)2·4H2O

N2

CO2

规格

分析纯

电阻率大于15 MΩ·cm

分析纯

分析纯

高纯

高纯

生产厂家

天津市科密欧化学试剂有限公司

自制

天津市华东试剂厂

天津市大茂化学试剂厂

河北省中宁气体化工有限公司

河北省中宁气体化工有限公司
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1.2　催化剂制备

首先将 4.0 g氢氧化钠溶于 50 mL去离子水中

配制成 2 mol/L氢氧化钠溶液。在氢氧化钠溶液中

加入 25.0 g粉煤灰，室温下磁力搅拌 24 h。反应结

束后离心，沉淀物用去离子水洗涤后移入电热鼓风

干燥箱中，在80 ℃下干燥6 h，所得样品为碱改性粉

煤灰，记作FA-a。

将2.0 g乙酸镍溶于16 mL去离子水中，然后加

入6.0 g FA-a，超声分散1 h后磁力搅拌24 h。离心，

沉淀物置于烘箱中在80 ℃下干燥8 h得前驱体。将

该前驱体研磨细化，然后置于马弗炉中进行焙烧，

所得样品为碱改性粉煤灰催化剂，记作Ni/FA-a。

采用实验室自制DBD反应系统对Ni/FA-a进行

DBD处理，DBD反应系统示意图见图1。

取 0.2 g Ni/FA-a，均匀平铺于DBD反应器的放

电区间，两端用石英棉固定，避免催化剂颗粒移动

或掉落；随后开启N2气瓶，调节流量至设定值，持续

通气20 min，排除反应器内空气，以防止O2干扰；然

后启动高频高压电源，按照预设条件进行处理，处

理过程中保持电源输出稳定。处理结束后，关闭电

源和N2气瓶，待反应器自然冷却至室温，所得样品

记作Ni/FA-a-DBD。

1.3　催化剂表征

采用S7100型扫描电镜分析仪（Hitachi公司）在

10 μm尺度下对催化剂的表面形貌进行分析。

采用ASAP 2420型吸附仪（Micromeritics公司）

表征催化剂的织构性质。催化剂先在 300 ℃、真空

下进行脱气预处理，然后在-196 ℃下进行N2吸/脱

附测试。采用Brunauer-Emmet-Teller（BET）法计算

比表面积，采用Barrett-Joyner-Halenda（BJH）法计算

孔径分布、孔体积和平均孔径。

采用 Nicolet 380 型吡啶红外分析仪（Thermo 

Fisher Sicientific公司）表征催化剂的酸性。将催化

剂置于不锈钢红外池中，在 10 ℃/min 的升温速率

下从 40 ℃升温至 350 ℃，保温 1 h。降温至 40 ℃，

记录相关信息，然后吸附吡啶 30 min，常温脱附

30 min。在10 ℃/min 的升温速率下升温至150 ℃，

保温 1 h。降温至 40 ℃，测定并记录相关数据。在

10 ℃/min 的升温速率下升温至 350 ℃，保温 1 h。

降温至40 ℃，测定并记录相关数据。

1.4　催化剂催化性能评价

1.4.1　CO2吸收和解吸实验

CO2吸收和解吸实验共用一套集成化装置，主

要包括配气系统、反应系统、温控系统和监测系统，

各部分协同实现气体传输、反应控制和数据采集。

配气系统由高纯CO2气瓶和质量流量控制器组成，

可精准调控CO2进气流量（0~500 mL/min）；反应系

统核心为500 mL三颈烧瓶（作为反应容器）、球形冷

凝管（防止吸收剂挥发）和磁力搅拌器（保证反应体

系均匀混合）；温控系统采用磁力搅拌恒温水浴锅，

控温范围为25~100 ℃，控温精度±0.5 ℃；监测系统

进出口均配备质量流量控制器，实时监测气体流量

变化，数据采集间隔1 s，自动记录全程流量数据。

CO2吸收实验前，先检查气路密封性，确保无漏

气后开启CO2气瓶，通过质量流量控制计调整进气

流量为 150 mL/min，保持该流量持续通气 300 s，待

示数稳定后，确认系统通气状态稳定；随后将恒温

水浴锅温度升温至40 ℃并维持稳定，调节磁力搅拌

气源装置为高纯N2气瓶+质量流量控制器+质量流量显示仪，可实现N2流量

精准调控；供电装置选用高频高压电源，中心工作频率10 kHz（在5~20 kHz

可调），输出电压 0~50 kV，可通过高压探头实时监测放电电压；DBD反

应器以直径15 mm、长度296 mm的不锈钢棒为中心接地电极，外围包裹直

径25 mm、长度45 mm的不锈钢网为高压电极，两电极间通过内径20 mm

的石英管隔离，形成均匀放电间隙（5 mm），有效放电区域长度45 mm。

图1　DBD反应系统示意图

Fig. 1　Schematic diagram of DBD reaction system

表2　主要实验仪器

Table 2　Main experimental instruments

仪器

DBD反应器

高频交流电源

高压探头

质量流量控制器

质量流量显示仪

电子精密天平

电热鼓风干燥箱

马弗炉

高速离心机

超声振荡仪

型号

实验室定制

CTP-2000K型

P6015A型

D 07型

D 08-4F型

FA2004B型

DGG9140BD型

XH4L-16型

TG16.5型

KQ-300DB型

生产厂家

南京苏曼等离子体科技有限公司

南京苏曼等离子体科技有限公司

Tektronix公司

北京七星华创电子股份有限公司

北京七星华创电子股份有限公司

上海越平科学仪器制造有限公司

上海森信实验仪器制造有限公司

上海鑫涵仪器设备有限公司

上海卢湘仪离心机仪器有限公司

昆山市超声仪器有限公司
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速率至 1000 r/min，迅速向三颈烧瓶中加入 200 mL 

质量分数为30%的MEA溶液（实验组MEA溶液含

0.1 g催化剂，空白组MEA溶液不含催化剂），立即

连接冷凝管与气路，开始CO2吸收反应；未被吸收的

CO2依次经冷凝、干燥后由出口质量流量计进行监

测，当出口流量恢复至150 mL/min并保持稳定5 min

时认为CO2吸收达到饱和，停止CO2吸收实验并记

录CO2吸收过程数据。

CO2解吸实验在CO2吸收实验结束后进行。保

持三颈烧瓶与冷凝管、出口质量流量计的连接，仅

将恒温水浴锅温度切换至90 ℃，待水浴锅温度升至

90 ℃并维持稳定后，插入温度计监测MEA溶液温

度，确保液温达到 90 ℃后启动解吸实验；解吸过程

释放的CO2依次经冷凝、干燥后由出口质量流量计

进行实时监测，数据采集间隔 1 s；当出口CO2流量

稳定为0 mL/min并保持稳定5 min时认为CO2解吸

完全，停止CO2解吸实验并记录CO2解吸过程数据。

1.4.2　CO2解吸量和CO2解吸速率计算方法

采用CO2解吸量和CO2解吸速率评价MEA溶

液的CO2解吸性能。CO2解吸量和CO2解吸速率（指

“瞬时速率”）的计算方法分别见式(1)和式(2)。

mab =∑
0

tab FCO2out ´MCO2

40 ´Vm ´ 60 ´ 1000
(1)

vde =FCO2out /60 (2)

式中，mab为CO2解吸量，g/g；tab为CO2解吸时间，s；

FCO2out 为CO2出口流量，mL/min；MCO2
为CO2摩尔质

量，44 g/mol；Vm为标况下气体摩尔体积，22.4 L/mol；

vde为CO2解吸速率，mL/s。

2　结果与讨论

2.1　催化剂表征结果分析

2.1.1　表面形貌分析

Ni/FA-a和Ni/FA-a-DBD的SEM照片见图2。由

图2可知，Ni/FA-a和Ni/FA-a-DBD的表面形貌存在明

显差异。Ni/FA-a的表面较为光滑，存在清晰的颗粒

状物质及附着物，未见明显裂纹或损伤；Ni/FA-a-DBD

的表面较为粗糙，部分颗粒表面出现褶皱或微裂

纹。其原因在于DBD处理增大了样品的比表面积，

这能够为CO2分子提供更多可接触位点，同时表面

形成的褶皱与微裂纹可作为气体扩散通道，促进

CO2分子向催化剂内部的传质[21-22]。

2.1.2　织构性质分析

采用N2吸/脱附对Ni/FA-a和Ni/FA-a-DBD的织

构性质进行了表征，结果见图 3 和表 3。由图 3 可

知，Ni/FA-a 和 Ni/FA-a-DBD 的等温线均为典型的

无特别说明，Ni/FA-a-DBD为电压27 kV、处理时间646 s和N2流量111 mL/min下所得催化剂。

图2　Ni/FA-a和Ni/FA-a-DBD的SEM照片

Fig. 2　SEM images of Ni/FA-a and Ni/FA-a-DBD
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IV型等温线，并在相对压力(p/p0)为 0.5~1.0下出现

明显的H3型滞后环，表明样品中存在由片状颗粒

堆积形成的狭缝状介孔结构[21]，这与粉煤灰的层

状物结构特征相符。由表 3 可知，与 Ni/FA-a 相

比，Ni/FA-a-DBD的比表面积由9.6 m2/g略微增大至

10.3 m2/g，总孔容由0.0297 cm3/g减小至0.0230 cm3/g，

平均孔径从11.89 nm减小至10.70 nm。比表面积增

大而孔容减小可能与DBD处理过程中高能粒子对

孔道内表面的选择性刻蚀和结构重组有关[24]。结合

图3中滞后环形态变化分析，DBD处理后滞后环闭

合点向低相对压力方向移动，进一步说明材料中孔

径分布趋于集中，介孔尺寸有所减小[25]。

2.1.3　酸性分析

不同样品的PY-IR谱图见图4。由图4可知，位

于 1542 cm-1、1488 cm-1和 1447cm-1处的特征吸收峰

分别对应Brønsted酸性位点（B酸位点）、Brønsted-

Lewis复合酸性位点（B + L酸位点）和Lewis酸性位

点（L酸位点）[26-27]。

通过PY-IR谱图中特征吸收峰面积对不同样品

的酸量进行了半定量分析，结果见表 4。由表 4可

知，FA、FA-a、Ni/FA-a 和 Ni/FA-a-DBD 中均同时存

在B酸和L酸位点，但酸量和αB/L存在显著差异。其

中，FA-a的B酸酸量和L酸酸量均较FA有所降低，

说明碱处理过程中和了部分表面酸性位点；Ni/FA-a

的B酸和L酸酸量较FA均有所升高，且αB/L较FA-AM

（0.1939）略微降低，说明 Ni 的引入不仅提高了酸

量，还优化了酸性位点分布[28]；Ni/FA-a-DBD的B酸

酸量较FA有所降低，L酸酸量较FA有所升高，αB/L为

0.1016，表明DBD处理对酸性位点的调控具有一定

选择性。邱微等[29]发现L酸位点的富集与CO2解吸

效率的提升具有正相关关系，L酸位点可能会促进

MEA-CO2络合物解离。

图3　Ni/FA-a和Ni/FA-a-DBD的N2吸/脱附等温线(a)和孔径分布(b)

Fig. 3　N2 adsorption/desorption isotherms and pore size distributions of Ni/FA-a and Ni/FA-a-DBD

图4　不同样品的PY-IR谱图

Fig. 4　PY-IR spectra of different samples

表4　不同样品的酸量和αB/L

Table 4　Acid amounts and αB/L of different samples

样品

FA

FA-a

Ni/FA-a

Ni/FA-a-DBD

酸量 /(μmol·g-1)

B

15.84

15.20

21.32

13.01

L

106.31

78.36

119.07

128.01

B + L

122.16

93.56

140.39

141.02

αB/L
①

0.1490

0.1939

0.1790

0.1016

注：①αB/L为B酸酸量与L酸酸量之比。

表3　Ni/FA-a和Ni/FA-a-DBD的织构性质

Table 3　Textural properties of Ni/FA-a and Ni/FA-a-DBD

催化剂

Ni/FA-a

Ni/FA-a-DBD

比表面积 /(m2·g-1)

9.6

10.3

孔容 /(cm3·g-1)

0.0297

0.0230

平均孔径 /nm

11.89

10.70

5
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2.2　催化性能分析

2.2.1　DBD处理条件对催化性能的影响

在催化剂制备条件中，电压可决定放电强度与

改性程度，N2流量可直接影响活性氮物种的生成与

输运，处理时间能控制表面改性的累积效应。设置

单因素实验条件（表5）进行催化剂制备。取0.1 g催

化剂进行CO2吸收和CO2解吸实验，结果见图5。

表5　单因素实验条件

Table 5　Single-factor experimental conditions

单因素

电压 /kV

N2流量 /(mL·min-1)

处理时间 /s

变量

20

50

300

25

100

600

30

150

900

注：每组实验设置3次平行实验。

图5　不同电压、N2流量和处理时间下所得催化剂的催化性能

Fig. 5　Catalytic performances of catalysts obtained under different voltages, N2 flow rates and treatment time
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由图5可知，保持处理时间和N2流量不变、仅改

变电压时，电压为 25 kV时所得催化剂的催化性能

最佳，其CO2解吸量提升率达 15.42%（与空白组相

比，下同），CO2最高解吸速率（解吸速率最大值）提

升率达103.05%；保持处理时间和电压不变、仅改变

N2流量时，N2流量为100 mL/min时催化剂催化性能

最佳，其CO2解吸量提升率为 14.94%；保持N2流量

和电压不变、仅改变处理时间时，处理时间为 600 s

时催化剂催化性能最佳，其 CO2解吸量提升率达

16.49%，CO2最高解吸速率提升率达68.74%。

研究了Ni/FA-a和Ni/FA-a-DBD的CO2解吸量，结

果见图6。由图6可知，与Ni/FA-a相比，Ni/FA-a-DBD

的CO2解吸量提升率为 7.88%，表明DBD处理有效

提升了CO2解吸性能。

2.2.2　DBD处理件优化与模型验证分析

为优化DBD处理条件并建立可靠的预测模型，

本研究采用响应面法（RSM）进行了实验设计与分

析。在多种 RSM 实验设计中，Box-Behnken 设计

（BBD）因其较高的效率、较少的实验次数和适用于

三因素三水平优化等特点而被广泛采用[30-31]。在

Design-Expert13软件平台上构建了实验设计方案，

系统考察了DBD处理条件对催化剂催化性能的影

响。选取电压、处理时间和 N2流量分别作为因素 

A、因素B和因素C，CO2解吸量提升率作为响应值，

共进行了17组实验。RSM因素水平见表6，RSM方

案设计和响应值见表7。

采用Design-Expert13软件对表7中所示实验数

据进行多元回归拟合，获得可描述各因素与响应值

之间定量关系的回归方程（式(3)）。

Y = -69.72175 + 5.023A + 0.030458B + 0.1198C -

0.000152AB + 0.000530AC + 0.000033BC - 0.09595A2 - 

0.000023B2 - 0.00696C2 (3)

该回归方程拟合统计量见表8。由表8可知，该

回归方程的变异系数（CV）为 3.60%，决定系数（R2）

为 0.9835，校正系数（R2
adj）为 0.9622，决定系数预测

值（R2
pred）为 0.9027，预测精确度（Adeq）为 19.4801，

Adeq > 4说明该回归方程可靠性较高，可用于DBD处

理条件优化分析。

回归模型方差分析结果见表9。由表9可知，该

模型的P值< 0.0001，表明模型整体具有高度统计学

显著性，能够有效反映各因素与响应值之间的内在

关系。同时，失拟项的P值为 0.4862（> 0.05），表明

模型拟合效果良好，不存在显著的系统性偏差，非

实验因素对结果的干扰较小，这进一步验证了模型

的可靠性与稳定性。在模型各项系数中，线性项中

表8　回归方程拟合统计量

Table 8　Fit statistics of regression equation

标准差

0.4818

平均值

13.40

CV /%

3.60

R2

0.9835

R2
adj

0.9622

R2
pred

0.9027

Adeq

19.4801

图6　Ni/FA-a和Ni/FA-a-DBD的CO2解吸量

Fig. 6　CO2 desorption capacities of Ni/FA-a and Ni/FA-a-DBD

表6　RSM因素水平

Table 6　RSM factors and levels

因素

电压 /kV

处理时间 /s

N2流量 /(mL·min-1)

水平

-1

20

300

50

0

25

600

100

1

30

900

150

表7　RSM方案设计和响应值

Table 7　RSM scheme design and response values

标准序

12

16

4

11

10

9

5

6

1

15

14

7

17

2

3

13

8

随机序

1

2

3

4

5

6

7

8

9

10

11

12

13

14

15

16

17

电压 /kV

25

25

30

25

25

25

20

30

20

25

25

20

25

30

20

25

30

处理时间 /s

900

600

900

300

900

300

600

600

300

600

600

600

600

300

900

600

600

N2流量 /

(mL·min-1)

150

100

100

150

50

50

50

50

100

100

100

150

100

100

100

100

150

CO2解吸量

提升率 /%

14.42

16.49

14.21

12.03

12.00

11.56

10.09

13.05

9.02

16.17

16.80

11.07

15.48

13.60

10.54

16.71

14.56

7
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因素A和交互项BC的P值均< 0.01，属于极显著影响

因素；二次项A2和B2的P值均< 0.01，同样属于极显著

影响因素；其他项均未呈现显著性（P值> 0.05）。进

一步通过F值分析了各因素的影响程度，发现因素

A~因素C对CO2解吸量提升率的作用由大到小排

序为A、C和B。

RSM分析中等高线形态和响应曲面特征均可

用于判定因素效应。当等高线形态为明显的椭圆

形时，说明因素间存在强交互作用；当等高线形态

接近圆形时，说明因素间交互作用较弱。此外，响

应曲面曲率越大或响应曲面颜色梯度变化越陡峭，

均表示该因素对结果的影响越显著。为分析各因

素之间交互作用对CO2解吸量提升率的影响，采用

Design-Expert 8.0.6绘制了响应面和等高线，结果见

图7。由图7可知，随电压升高、N2流量增大和处理

时间延长，CO2解吸量提升率呈现先升高后降低的

趋势，且响应曲面图均存在陡峭区域。其中，A与

C、A与B的等高线呈圆形，结合方差分析结果可知，

A与C、A与B之间交互作用较弱，对CO2解吸量提

升率影响不显著；B与C的等高线呈现椭圆形且存

在一个极大值点，说明B与C的交互作用对CO2解

吸量提升率有显著影响，其中B和C分别为600 s和

100 mL/min时交互作用最强。

根据实验数据，采用Design-Expert 8.0.6绘制了

预测值-实际值曲线，结果见图8。通过软件分析得

到DBD处理的优化方案为：电压 27 kV、处理时间

646 s和N2流量 111 mL/min。该条件下CO2解吸量

提升率为16.81%左右。为验证模型预测的准确性，

按照上述优化参数开展了 3次平行验证实验，结果

见图 9。由图 9可知，3次平行实验中CO2解吸量提

升率分别为 16.51%、16.65%和 16.44%，平均CO2解

吸量提升率为 16.53%，该平均值与模型预测值

（16.81%）的相对误差仅为 1.62%（< 5%），表明本研

究所得参数准确可靠，具有一定参考价值。

表9　回归模型方差分析结果

Table 9　ANOVA results of regression model

方差

来源

模型

A

B

C

AB

AC

BC

平方和

96.61

27.01

3.08

3.62

0.2070

0.0702

0.9506

自由度

9

1

1

1

1

1

1

均方

10.73

27.01

3.08

3.62

0.2070

0.0702

0.9506

F值①

46.24

116.34

13.24

15.58

0.8917

0.3025

4.0900

P值②

< 0.0001

< 0.0001

0.0083

0.0055

0.3765

0.5994

0.0827

显著性③

**

**

**

**

方差

来源

A2

B2

C2

残差

失拟项

纯误差

总变异

平方和

24.23

18.37

12.73

1.63

0.4862

1.14

98.24

自由度

1

1

1

7

3

4

16

均方

24.23

18.37

12.73

0.2322

0.1621

0.2848

F值①

104.35

79.12

54.83

0.5692

P值②

< 0.0001

< 0.0001

0.0001

0.6643

显著性③

**

**

**

注：①F值为显著性差异水平值；②P值为检验水平值；③*为差异显著（P值< 0.05）；**为差异极显著（P值< 0.01）。

图7　不同因素交互作用的响应曲面和等高线

Fig. 7　Response surfaces and contour lines of interactions of different factors
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图7　不同因素交互作用的相应曲面和等高线（续）

Fig. 7　Response surfaces and contour lines of interactions of different factors (continued)

图8　预测值-实际值曲线

Fig. 8　Prediction value-real value curve

图9　平行实验结果

Fig. 9　Parallel experiment results

9
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2.3　催化机理分析

DBD辅助制备粉煤灰基催化剂对胺液CO2解

吸的强化作用，主要源于其在液相环境中建立的高

效“传质-反应”协同机制。Ni/FA-a-DBD强化胺液

CO2解吸机制示意图见图10。强化过程的核心在于

催化剂表面特性对液相环境中分子输运的优化及

该表面特性与活性位点的耦合作用。在MEA-CO2

络合物溶液中，CO2解吸首先依赖于反应物（如氨基

甲酸盐离子（MEACOO⁻））从溶液向催化剂表面活

性位点的扩散。未经DBD处理的粉煤灰基催化剂

表面相对致密，扩散路径曲折。DBD处理后，高能

粒子的选择性刻蚀作用使粉煤灰基催化剂表面形

成了微裂纹并提高了粗糙度。这种微观结构重塑

作用增大了催化剂与液相的接触面积，并降低了

MEACOO⁻在液相边界层内的扩散阻力，使其能快

速输运至活性位点。

3　结论

本研究以燃煤固废粉煤灰为载体，经碱改性和

Ni负载后，采用DBD技术进行表面改性，制备了粉

煤灰基催化剂。采用响应面法优化了DBD处理条

件并研究了催化剂对MEA溶液CO2解吸过程的催

化性能，得出如下结论。

（1）DBD处理可改善粉煤灰基催化剂的织构性

质并优化其活性位点。DBD辅助制备粉煤灰基催

化剂的最优条件为电压27 kV、时间646 s和N2流量

111 mL/min。在此条件下制备的催化剂平均CO2解

吸量提升率为16.53%（与Ni-FA-a相比）。

（2）DBD辅助制备所得粉煤灰基催化剂对胺液

CO2解吸的强化作用源于“结构-活性”协同效应。

DBD处理使催化剂表面粗糙度提高并重构优化了

微观结构，从而改善了传质过程，而L酸位点的富集

可提高催化剂催化活性。
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