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本文基于 PASSKEy(PArallel streamer solver with KinEtics)构建了一个多层介质球的二氧化碳填充式

介质阻挡放电二维模型, 并对此模型的流注传播演化动态过程进行了深入系统的仿真研究. 研究指出第 1层

和第 2层介质球的内侧不是二氧化碳解离等反应发生的主要区域, 主要区域为流注传播路径以及第 1层介质

球的外侧. 同时, 本文还对此模型的电子密度与电场的演化进行深入解析, 并给出了相应的物理机理和对应

特征点的局部电场演化. 此外, 还分别研究了空间电荷和表面电荷的时空演化, 指出整体上空间中的负电荷

随着流注的形成和传播, 不断收缩于流注内部和介质表面, 而正电荷主导放电空间的电荷分布. 并且通过展

开特定介质球的表面, 给出了具体的分布角度范围和演变趋势. 最后研究了一氧化碳粒子和二氧化碳离子和

氧气离子的时空演化机理, 并且对放电空间中所有的电子和二氧化碳离子的空间能量沉积进行积分, 数据表

明在此模型中的总能量沉积值约为 1.428 mJ/m, 二氧化碳离子的沉积能量约为 0.1251 mJ/m, 占比达 8.8%.
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1   引　言

大气压填充式介质阻挡 (packed-bed dielec-

tric barrier discharge, PBDBD)反应器是一种与

化学多相催化剂相结合的介质阻挡放电反应器. 这

种反应器可以将传统热化学中的催化剂以介质球

的形式填充在反应腔内部, 实现等离子体与催化材

料的协同效应. 这一效应使得 PBDBD反应器在

二氧化碳的催化转化 [1–4]、火星原位资源利用 [5–7]

等领域的应用前景广阔, 越来越多的学者通过数值

模拟或者实验诊断的方式, 对电极结构、脉冲参

数、材料属性、介质球结构的变化进行了大量基础

机理研究 [8–25].

大气压填充式反应器等离子体解离二氧化碳

的相关研究, 在最近几年开始大量涌现, 取得了一

系列的研究成果. 在等离子体机理研究方面, Wang

等 [8] 通过流体建模和 ICCD实验研究了 PBDBD中
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等离子体演化过程, 并将该过程表述为 3种类型的

放电: 正向流注放电 (positive restrikes, PR)、丝状

微放电 (filamentary microdischarges, FMs)和表

面电离波 (surface ionization Waves, SIWs). 与此

同 时,  Kruszelnicki等 [9,10] 通 过 对 潮 湿 空 气 的

PBDBD研究也指出, 由表面充电导致的电场增强

使得介质表面之间形成 PR. 然后, 这些流注演变

成驻留的 FMs, 弥合介质之间的间隙. 最终, FMs

在介质表面处沉积大量的表面电荷, 并产生平行于

介质的电场分量, 形成 SIWs. 由此可知, 表面电荷

在放电过程中起着重要作用. Ren等 [11] 通过对大气

压下 N2/O2 的 PBDBD数值模拟, 研究了残余表面

电荷对能量耦合的调控作用, 以及不同极性下的激

励脉冲对电场、功率密度和能量分支比率的影响.

在等离子体和催化剂协同作用方面, Wang等 [12]

通过对干燥空气中单个介质球的数值仿真和实验

诊断, 发现随着外加电压的升高, 放电将由介质球

和电极之间的极性放电模式过渡到流注放电模式.

而对于介电常数的增大, 介质球的极化效应增强,

在介质球表面的极化方向上形成局部电场增强, 导

致电子加速获得更高的能量, 碰撞中性气体产生更

多的活性物质. 但同时由于介质表面电荷的累积,

使得相应区域的放电受到限制, 导致等离子体不能

完全在介质表面进行传播演化, 从而限制了催化剂

介质球表面的可活化面积. 此外, Cheng等 [13] 通过

一种新颖的数值方法研究了纳秒脉冲驱动等离子

体触发 Ni/g-Al2O3 催化剂表面非均相反应的机理,

发现非均相反应不仅在 Ni/g-Al2O3 表面附近产生

了局部的高 CO密度区域, 而且增大了 CO的空间

平均密度. 同时也指出, 延长催化材料的活化时间

可以显着提高 CO2 的转化效率. Lu等 [14] 则通过

实验研究了 g-C3N4/g-Al2O3 催化剂促进 CO2 转化

为 CO和 O2 的情况. 其使用同轴圆筒 DBD等离

子体反应器, 发现当催化剂填充到放电区域后, 放

电模式从 FMs转变为 FMs和 SIWs放电相结合

的模式; 与纯 DBD下的g-Al2O3 系统相比, 该系统

能将最高 CO2 转化率、CO产率和能量利用效率

分别从 11.1%, 10.0%和 9.41%提高到 19.3%, 18.1%

和 20.6%. Zhu等 [15] 通过在 PB-DBD的放电间隙

中填充 24根有序排列的 ZrO2 介质棒, 发现与空反

应器相比, 二氧化碳转化率从 9.58%提高到 20.1%,

能量效率从 1.67%提高到 2.89%. 而 Kaliyappan

等 [16] 基于化学多相沉积和实验诊断的方式, 在原

先 SiO2 球体的基础上沉积 TiO2, 使得 CO2 转化率

最高可达 37.7%, 能量效率对应于 2%. Uytdenho-

uwen等 [17] 通过实验研究了 SiO2, Al2O3 和 BaTiO3
分别作为核与不同厚度的壳对二氧化碳解离效率

的影响, 发现 Al2O3 是其中最好的核心材料, 其次

是 BaTiO3 和 SiO2, 当使用 55 μm的 SiO2 作为壳

覆盖在 Al2O3 核上时, 二氧化碳转化的能量效率可

达 4.2%, 转化率对应于 15.4%. 他们在另一项研究

中也发现放电间隙对对反应性能一定的影响, 随着

放电间隙的减小, 特别是当间隙小于 1 mm时, 二

氧化碳的转化率将显著提升 [18].

综上所述, PBDBD反应器解离二氧化碳的相

关研究在近几年开始大量涌现,  前人对大气压

PBDBD二氧化碳等离子体的数值模拟研究仍有

待完善. 相比于大气压 PBDBD空气等离子体的

仿真研究, 二氧化碳等离子体化学反应集更为复杂

且仍不够明确. 此外, 大气压二氧化碳等离子体放电

的流注光电离效应不明显, 导致其头部不稳定容易

产生分叉, 需要更为精细的网格剖分 [19,20]. PBDBD

反应器的设计初衷是用于二氧化碳的催化转化, 因

此为了更好地面向实际应用需求, 一个多层介质球

结构, 大气压二氧化碳等离子体放电二维流体数值

模拟研究亟待开展. 本文的工作在于构建了一个相

对复杂的大气压填充式反应器等离子体解离二氧

化碳二维流体模型, 探究了多层介质球中二氧化碳

等离子体具体演化机理和相关产物的时空分布, 可

为实际应用提供一定指导. 

2   数值仿真程序及控制方程
 

2.1    PASSKEy 仿真程序

PASSKEy(PArallel streamer solver with Kin-

Etics)是由中国等离子体工坊团队基于 Fortran90

开发的有限体积法并行流注等离子体耦合求解器.

在二维等离子体仿真计算方面相比 COMSOL等

大型商业程序, 拥有更强的针对性和自主性. 该求

解器的详细算法内容和代码可见文献 [26,27]. 本工

作中的 PBDBD二氧化碳反应模型, 通过 PASS-

KEy进行构建和计算, 控制方程如下. 

2.2    控制方程

漂移扩散二项近似下的粒子连续性方程: 
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∂ni

∂t
+∇ · Γi = Si + Sph, (1)

 

Γi = −Di∇ni −
qi
|qi|

µini∇ϕi, (2)

Γi ϕ其中 ni,   , Si, Sph, Di, qi, μi,   i 分别为粒子 i 的

密度、粒子密度通量、粒子气相反应源、粒子光电

离反应源、扩散系数、电荷数、漂移系数、电势. (1)

式左边的第 1项代表粒子的时间变化率, 第 2项代

表粒子的空间变化, 即漂移扩散场的散度. (2)式

则通过粒子数密度梯度和电势梯度定义了漂移扩

散场的通量.

在 PASSKEy中, 光电离通过光电离源项 Sph
进行表征: 

Sph(r) =

∫∫∫
V ′

I(r)g(pR)

4π R2
dV ′, (3)

 

I(r) = ξSi
pq

p+ pq
, (4)

其中, g(pR)为光电离分布函数 , 由 PHOTOPiC

得到 [28,29]. I(r)为光电离强度, 通过光电离强度修

正系数 ξ和熄灭气压 pq 进行修正, 值得注意的是,

虽然在空气中光电离的物理机理和仿真参数已经

有许多研究 [28,30,31], 但对于二氧化碳放电的光电离定

量模型和实验非常少. 虽然 Teich[32], Przybylski[33]

和 Pancheshnyi[28] 进行了一些探索 , 发现波长在

83—89 nm的光子可以促进二氧化碳分子的光电

离, 同时根据 Sroka[34] 测量的实验数据可知, 主要

由 CO2 解离碎片, 如 O I, O II, C II和 CO等激

发态粒子, 退激发辐射产生波长小于 90.5 nm的极

紫外光子. 但是在实际仿真中, 对于熄灭气压 pq 的

具体取值目前并没有参考. 并且 Bagheri等 [35] 指

出由于阈值能量较高, 光子的平均吸收长度很短,

仅为 6.1—40 μm, 而相对应的空气中光子的平均

吸收长度较长 (33 μm—1.9 mm), 导致光致电离在

纯二氧化碳放电中影响有限. 而 Levko等 [36] 则通

过预电离的形式代替了二氧化碳的光致电离. 因此

本文仅给出用于仿真计算大气压纯二氧化碳光电

离分布函数的 3项亥姆霍兹方程系数 An 与 λn, 如

表 1所示, 但仍采用种子电子的预电离形式来代替

光致电离. 详细拟合函数如图 1所示.

电子能量守恒方程: 

∂(ne · εe)
∂t

+∇ · Γεe = −|qe| · E · Γεe − P (εe), (5)
 

Γεe = −Dεe∇(ne · εe)− neεeµεeE, (6)

Γεe Dεe µεe P (εe)其中, ne, εe,   , E, qe,   ,   ,   分别为电

子密度、电子平均能量、电子能量通量、电场、基本

电荷、电子能量扩散系数、迁移率、电子碰撞能量

损失功率. 值得一提的是, 根据研究表明 [37,38], 局

域场近似 (LFA)虽然计算效率较高, 但有时会对

电离率估算过高. 而局域平均电子能量近似 (LMEA)

对于流注头部和流注底部接触介质表面时, 计算结

果更加准确可靠. 因此本文模型在仿真计算中使

用 LMEA近似.

泊松方程: 

∇(ε0εr∇ϕ) = −ρ− σ, (7)
 

∂σ

∂t
=

∑
i
qi(−∇ · Γi), (8)

其中 ρ为空间电荷密度, σ为介质表面电荷密度.

粒子连续性方程和电子能量守恒方程由静电场的

泊松方程闭合.

ϕ = V (t)

ϕ = 0

∂ϕ/∂n = 0 γ = 0.01

同时, 对于泊松方程, 在金属表面使用 Diri-

chlet边界, 包括高压电极表面  、接地电极

表面  . 而在非金属表面使用 Neumann边界:

 , 并且二次电子发射系数   . 对

于漂移扩散反应方程, 考虑了金属和介电表面的简

化边界条件. 对于中性粒子, 在等离子体-介质表面

界面上施加零通量边界条件. 至于带电粒子, 根据

 

表 1    三项亥姆霍兹方程系数 An 与 λn

Table 1.    Coefficients of the three terms Helmholtz

equation An and λn.

n An/(cm–2·torr–1) λn /(cm–1·torr–1)

1 3.74×10–5 2.31

2 4.35×10–6 0.837

3 1.55×10–4 7.79
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图 1    三项亥姆霍兹方程拟合图

Fig. 1. Fitted plot of the three terms Helmholtz equation.
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其向表面的漂移方向, 考虑了不同的边界条件, 具

体的可参考文献 [11]. 对于初始条件, 放电在标准

大气压 300 K纯二氧化碳环境下运行, 初始均匀

分布 1×1013 m–3 的二氧化碳阳离子, 基于等离子

体电中性原则均匀分布着相同数量的种子电子. 

2.3    模型几何结构与电压波形

模型几何结构和详细尺寸如图 2(a)所示. 此

模型基于同轴圆筒结构, 内部填充两层共计 12个

半径为 0.42 mm的介质球, 电介质的相对介电常

数 εr = 4.0(石英). 模型的计算域 (domin)大小为

5 mm×5 mm. 高压电极 (HV)是位于计算域中心

半径为 0.1 mm的实心圆, 高压电极的外部覆有一

层半径为 0.3 mm的石英介质层, 接地电极位于圆

筒最外层, 厚度为 0.01 mm, 在其内侧覆有一层厚

0.29 mm的介质层. 各层介质从内向外分别命名

为 D0, D1, D2, D3. 外加电压的输入波形如图 2(b)

所示, 电压周期为 50 ns, 峰值为 10000 V, 其中高

电位的上升沿和下降沿均为 5 ns,  高电位总计

30 ns, 剩余 20 ns为 0 V的 off电压. 模型的网格

剖分如图 2(c)所示, 在整个计算域内使用矩形网

格剖分, 同时由于大气压流注放电中电场梯度和带

电粒子的密度梯度很大, 以及大气压二氧化碳等离

子体放电的流注头部不稳定容易产生分叉. 因此在

等离子体区域采用极度精细的 2 μm均匀网格剖

分. 这也导致总体网格剖分的数量达 2350×2350,

为了清晰展示网格, 因此在图 2(c)中仅详细展示

位于左下角的局部网格, 其余部分进行简化示意.

此外, 依据文献 [11]中的方法, 通过电子的平均自

由程 Lmfp ≈ 0.4 μm和模型中的介质最小间隙距

离 Lgap = 50 μm, 估算得出本文模型的 Knudsen’s

number = Lmfp/Lgap ≈ 0.008, 确保了流体连续性

假设在本模型结构中的适用.
 

2.4    反应粒子与反应式集

模型在大气压 300 K的二氧化碳环境中运行,

其中 CO2 的反应集中包含表 2中的除电子外的

12种粒子以及表 3和表 4中的 43个反应, 其中电

子碰撞反应 22个, 重粒子反应 21个. 这些等离子

体化学反应的粒子数变化可通过 (1)式给出, 式中

的源项在计算程序中写为粒子密度和反应速率系

数形式:
 

dni

dt
=

∑
j

[(
a
(β)
ij − a

(α)
ij

)
kj

∏
l

n
a
(α)
lj

l

]
, (9)

a
(α)
ij a

(β)
ij其中, ni 为粒子数密度,   、  分别为粒子 i 在

反应 j 中左侧和右侧的化学计量系数、kj 为反应

j 的反应速率系数.
 

表 2    模型中包含的粒子概述
Table 2.    Overview  of  particles  included  in  the

model.

分子 CO2, CO, O2

离子 CO+
2 O+

2 O−
2, CO+, C+, O+,   , O–,  

自由基 O, C
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图 2    模型结构图　(a)几何结构; (b)电压波形; (c)网格剖分示意图

Fig. 2. Model structure: (a) Geometry; (b) voltage; (c) mesh.
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表 3    模型中包含的电子碰撞反应
Table 3.    Electron collision reactions included in the model.

类型 反应 焓变/eV 反应速率

电离 ⇒ CO+
2e + CO2     + e + e –13.80 BOLSIG+

电离 ⇒e + CO2  CO + O+ + e + e –19.1 BOLSIG+

电离 ⇒e + CO2  O + CO+ + e + e –19.5 BOLSIG+

电离 ⇒e + CO2  O2+C+ + e + e –27.8 BOLSIG+

电离 ⇒e + CO  CO+ + e + e –14.01 BOLSIG+

电离 ⇒e + CO  C++O + e + e –22.0 BOLSIG+

电离 ⇒e + CO  C + O+ + e + e –25.0 BOLSIG+

电离 ⇒ O+
2e + O2     + e + e –12.06 BOLSIG+

解离 ⇒e + O2  e + O + O 0.8 BOLSIG+

解离 ⇒e + CO2  e + CO + O –7.0 BOLSIG+

吸附 ⇒ O−
2e + O2 + O2    +O2 0 T−1

e6.0 × 10–39  b*

吸附 ⇒ O−
2e + O2 + CO2  CO2 +  1.60 3.0 × 10–42 b*

吸附 ⇒e + O + CO2  CO2 + O– 1.60 1.0 × 10–43 b*

解离+吸附 ⇒e + CO2  CO + O– 0 BOLSIG+

解离+吸附 ⇒e + CO  C + O– 0 BOLSIG+

解离+吸附 ⇒e + O2  O–+O 0 BOLSIG+

e-i 复合 CO+
2 ⇒e +     CO + O 1.60 2.0× 10−11T−0.5

e · T−1
g a*

e-i 复合 CO+
2 ⇒e +     C + O 1.60 3.68× 10−14T−0.55

e
a*

e-i 复合 CO+
2 ⇒e +     C + O2 1.60 3.94× 10−13T−0.4

e
a*

e-i 复合 O+
2 ⇒e +     O + O 1.60 6.0× 10−13T−0.5

e · T−0.5
g a*

e-i 复合 ⇒e + O2+ + CO2  O2 + CO2 1.60 1.0 × 10–38 b*

e-i 复合 ⇒e + O+ + CO2  O + CO2 1.60 1.0 × 10–38 b*

注: a*代表单位为m3/(mol·s), b*代表单位为m6/(mol2·s).
 

表 4    模型中包含的重粒子反应
Table 4.    Heavy particle reactions included in the model.

类型 反应 焓变/eV 反应速率

电子分离 ⇒O– + O  O2+e 0 1.4 × 10–16 a*

电子分离 O−
2 ⇒ + O  O2 + O + e 0 1.5 × 10–16 a*

i-i复合 O−
2 O+

2 ⇒+   + O2  O2 + O2 + O2 7.0 2.0 × 10–37 b*

电荷转移 ⇒ O+
2O+ + CO2     + CO 0 9.4 × 10–16 a*

电荷转移 ⇒ CO+
2O+ + CO2     + O 0 4.5 × 10–16 a*

电荷转移 ⇒ CO+
2CO+ + CO2     + CO 0 1.0 × 10–15 a*

电荷转移 ⇒C+ + CO  CO+ + C 0 5.0 × 10–19 a*

电荷转移 O+
2 ⇒ + C  CO+ + O 0 5.2 × 10–17 a*

电荷转移 CO+
2 ⇒ O+

2 + O2  CO2 +  0 5.3 × 10–17 a*

电荷转移 CO+
2 ⇒ O+

2 + O  CO+ 0 1.64 × 10–16 a*

电荷转移 CO+
2 ⇒ + O  CO2 + O+ 0 9.62 × 10–17 a*

电荷转移 ⇒CO+ + O  CO + O+ 0 1.4 × 10–16 a*

电荷转移 ⇒ O+
2CO+ + O2  CO +  0 1.2 × 10–16 a*

中性反应 ⇒CO2 + CO2  CO + O + CO2 0.60 3.91× 10−16 exp[−(49430/Tg)] a*

中性反应 ⇒CO2 + O  CO + O2 0 2.8× 10−17 exp[−(26500/Tg)] a*

中性反应 ⇒CO2 + C  CO + CO 0 1.0× 10−21  a*

中性反应 ⇒CO + O + CO2  CO2 + CO2 0 8.2× 10−46 exp[−(1510/Tg)] b*

中性反应 ⇒O2 + CO  CO2 + O 0 4.2× 10−18 exp[−(24000/Tg)] a*

中性反应 ⇒O2 + C  CO + O 0 3.0× 10−17  a*

中性反应 ⇒O + C + CO2  CO + CO2 0 9.12× 10−37T−3.08
g exp[−(2114/Tg)] b*

中性反应 ⇒O + O + CO2  O2 + CO2 0 3.81× 10−42T−1
g exp[−(170/Tg)] b*

注: a*代表单位为m3/(mol·s), b*代表单位为m6/(mol2·s).
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电子碰撞反应速率和电子输运系数, 通过国

际公开数据库 [39,40] 里的电子碰撞截面数据, 导入

Bolsig+[41] 计算给出. 而其余重粒子之间的反应速

率 kj 通过 Arrenhius公式给出: 

kj = AjT
mj exp(−Ej/RgT ), (10)

⇒ CO∗
2 ⇒

其中, Aj 为正反应频率因子以 m3/(mol·s)为单位、

T 为气体温度以 K为单位、mj 为正反应温度指数

以 1为单位、Ej 为正反应活化能以 J/mol为单位、

Rg 为气体常数以 J/(mol·K)为单位. 值得指出的

是, 根据 Bogaerts等 [42] 的研究, 针对 DBD二氧化

碳解离反应使用 Phelps的截面更具合理性, 同时

7 eV的激发反应截面, 将进一步考虑为二氧化碳

的解离反应截面, 即 e + CO2    e +   (7 eV) 

e + CO + O. 

3   仿真结果与讨论
 

3.1    电子密度与电场的时空演化

在低温等离子体数值计算中, 一般由电子密度

或约化电场来代表“流注”. 这是因为电子密度和约

化电场这两个参数是低温等离子体当中对流注形

貌影响最大的核心放电参数. 通过使用第 2节的几

何模型和反应集等计算参数, 在 DELL T7920塔

式工作站中耗时超过 100 h计算得出仿真结果.

电子密度的时空演化如图 3所示. 其中图 3(a)—

(f)分别代表 1, 3, 4, 5, 7, 12 ns的电子密度分布,

空间上 X, Y 均为 5 mm的正方形区域, 均使用相

同的刻度尺度. 首先, 在初始状态下, 如图 3(a)所

示, 空间中分布着约 1×1013 m–3 的种子电子, 这些

种子电子在外加电场的作用下, 向阳极加速迁移,

导致第 1层介质球 (D1)的内侧出现低电子密度

区. 在随后的演化过程中, 这一低电子密度区持续

扩大, 这意味着第 1层和第 2层介质球的内侧将不

是二氧化碳解离等反应发生的主要区域. 在 3 ns

时, 如图 3(b)所示, 随着外加电压的升高, D0外层

出现与 D1缝隙处相对应的局部电子密度增强. 该

现象的产生原因可以通过图 4(b)进行解释, 随着

阳极电压的升高, 由于介质之间极化效应产生的局

部电场增强, 使得 D1与 D0之间形成类似“通道”

的强电场区域. 在此区域电子在强电场的作用下向

着 D0表面加速获得能量, 并与二氧化碳分子碰撞

电离, 形成相应的局部电子密度增强. 在 4—5 ns
时, 如图 4(c), (d)所示, 外加电压进一步升高, 使

得流注头部在阳极介质周围快速地形成, 并且传播

至 D1处演变为丝状微放电 FMs. 在这一过程中,

大量电荷在 D1介质球的表面沉积, 并且进一步演
 

(a) 1 ns (b) 3 ns (c) 4 ns

(d) 5 ns (e) 7 ns (f) 12 ns
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图 3    电子密度的时空演化

Fig. 3. Time evolution of electron density.
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化为表面电离波 SIWs[8–10]. 5 ns后, 如图 3(e), (f)

所示, 外加电压达到峰值, 在电场的作用下, 空间

中的电子进一步的向内收缩, 使得电子在介质球的

外侧表面不断积累, 演化为 D1介质球和 D2介质

球之间的丝状微放电. 上述这些传播路径中发生了

大量的反应, 形成了各种活性物质, 这对活性点位

的选取具有一定指导意义. 

3.2    局部电场的时间演化

针对电场在演化过程中的具体数值变化, 本节

选取如图 5(a)所示的 6个特征节点, 在每个节点

处提取约化电场的场强数值, 并且使用 Log10对

数为纵轴, 随时间绘制成 6条电场演化的函数图,

如图 5(b)所示. ①, ②号节点上的约化电场强度都

先经历迅速的上升, 在 3 ns左右达到大约 450 Td

和 280 Td的峰值 (1 Td = 10–21 V·m2), 随后场强

迅速下降, 直到大约 1 Td和 0.3 Td. ①, ②号节点

处电场的增强, 与 3.1节中对局部电子密度增强的

分析一致, 正是由于阳极电压的升高和 D0介质与

D1介质球之间极化形成的强电场通道导致. 随后
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图 4    约化电场的时空演化

Fig. 4. Time evolution of the reduced electric field.
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图 5    局部电场的时间演化　(a) 6个节点的空间位置, 背景图为 5 ns时的约化电场; (b) 6个节点处的约化电场强度随时间的变化

Fig. 5. Time evolution of  the  local  electric  field:  (a)  The location of  the  six  points,  with  the  reduced electric  field  at  5 ns  in  the

background image; (b) the variation of the reduced electric field amplitude with time at the six points.
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在①, ②号节点处电场的迅速下降, 是由于流注在

形成和传播的同时, 产生大量的正离子, 和电子中

和形成中性的等离子体区域, 内部的电场几乎为

零, 如图 4(c), (d)所示. ③, ④号节点位于 D1介

质球的表面, 在 0—6 ns不断上升, 分别达到大约

800 Td和 200 Td的峰值, 但随后③号节点处的场

强逐渐下降至 580 Td左右, 而④号节点保持峰值.

③号节点处的场强变化是由于流注头部的强电场

传播, 并且在该处演化为丝状微放电导致. ④号节

点处的场强变化是由于表面电离波的发展和外侧

电子在向阳极迁移过程中的沉积导致. 值得注意的

是, 虽然④号节点相对③号节点距离阳极和流注头

部更远, 但是在初期 0—4 ns时④节点的场强更强.

与此同时, ⑤, ⑥号节点处的场强几乎同步演化,

并且在流注演化的过程中, 场强的数值演化一直几

乎是④号节点处的 2倍 .  ⑤号节点最终稳定在

380 Td, ⑥号节点最终稳定在 400 Td. 这表明在多

层介质球的情况下, 外层介质球之间的局部电场增

强效应, 在放电初期甚至更加重要. 

3.3    空间电荷的时空演化

空间电荷分布一般由正负离子的分离不平衡

引起, 导致电场的扭曲和电荷分布的非均匀性, 对

等离子体行为和放电特性具有重要影响. 本模型的

空间电荷时空演化如图 6所示, 该图红色代表正电

荷数, 蓝色代表负电荷数, 绘图刻度使用非对称对

数刻度, 每个刻度之间相差 3个数量级. 在整体上,

空间中的负电荷随着流注的形成和传播, 不断收缩

于流注内部和介质外表面, 密度不断升高, 最终相

对正电荷的密度高出 1—2个数量级. 而正电荷的

空间分布则与流注的传播路径具有高度的相关性,

并且随着时间的推移, 正电荷主导空间电荷分布,

这是因为电子的迁移率远高于其他的正离子, 使得

电子迁移速率更快, 进而导致空间中形成正离子分

布“广”、电子分布“密”的正负离子的不平衡现象.

在详细的演化过程中, 可以在图 6(a)的 D1介

质球内侧发现明显的电子向阳极迁移现象, 并且出

现 6个对应于 D1缝隙处的负电荷凸起. 随后流注

开始形成并传播, 正如图 6(b)—(f)所示, 流注的头

部以及外侧在传播的过程中由于高能电子的碰撞

产生大量的正离子, 而流注的内侧则主要分布密集

的电子, 而这正是典型的流注中电荷分布形式. 此

外, 负电荷主要集中在 D0介质的表面以及 D1和

D2介质球的外侧表面. 而正电荷在 D1和 D2介质

球的内侧表面分布, 但在 5 ns之后 D1介质球的外

侧, 出现大量正电荷的分布. 这正是由于外层介质
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图 6    空间电荷数密度的时空演化

Fig. 6. Time evolution of the number density of space charge.
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球之间的局部电场增强导致,  这与 3.2节对④ ,

⑤号节点处的电场分析一致. 同时 D1介质球外侧

的这些正电荷分布广而密, 意味着该处可作为介质

球的主要反应发生区. 

3.4    介质表面沉积电荷的时空演化

在填充式反应器的放电过程中, 介质表面不断

沉积电荷, 形成表面电荷分布. 在本文模型中, 介

质表面的电荷分布对于形成表面电离波 (SIWs)和

流注的发展起着关键作用. 为了详细研究介质表

面的电荷分布, 本文选取如图 2(a)所示的介质表

面进行展开绘制, 也即阳极介质表面 D0, D1中的

上方介质球、D2中的右侧介质球. 由于这 3个介

质周围的等离子体具有对称性, 因此这些介质的

表面电荷都采用 90° — –90°的范围进行绘制, 如

图 7(a)—(c)所示. 其中图 7(a)代表对 D2介质球

采用上半球, 从右到左依次代表 90°— –90°的绘制

方式. 图 7(b), (c)代表 D1, D0介质球采用右半球,

从上到下依次代表 90°— –0°的绘制方式. 绘制结

果如图 7(d)—(f)所示, 横轴代表展开角度, 范围从

–90°—90°, 纵轴轴代表不同的时刻 ,  范围从 0—

12 ns. 为了便于观察, 三图均使用不同的绘图刻度.

正如前文所分析, 在图 7(d)中表示, 阳极介质

上的表面电荷均为负电荷, 并且电荷密度在 2—

4 ns迅速从–1×10–9 C/m2 升高至–1×10–4 C/m2,

变化约 5个数量级. 并且变化的时间也有先后, 在

3 ns时, –60°, 0°, 60°这 3个与 D1介质球缝隙处

相对应的位置首先迅速升高, 这也正与 3.1节中对

局部电子密度增强的分析相符合. 但在随后的时间

里, 这种不均匀分布在扩散作用下逐渐转向均匀的

高密度分布. 对于 D1介质球的表面电荷, 如图 7(e)

所示, 在 4 ns之前, 流注还未传播至 D1介质球之

间, 此时 D1的表面电荷主要由阳极和介质极化导

致的局部电场增强影响, 介质球的表面电荷表现为

内正外负, 也即图中–90°— –30°区域为正电荷分

布, –30°—90°区域为负电荷分布. 此时介质的表面

电荷密度也相对较低, 小于 10–11 C/m2 的量级. 但

是当流注传播至第一层介质球中间时, 流注开始形

成丝状微放电并转化为表面电离波. 此时电荷密度

整体上开始升高, 并且在–30°—0°的范围内出现大

量的由表面电离波沉积形成的正电荷, 正电荷密度

在该处达到局部的 10–9 C/m2 量级, 其余位置约为

10–10 C/m2 量级. 而负电荷则在 50°—90°的范围内

形成 10–7 C/m2 及以上的量级, 并向两边持续扩

散. 如图 7(f)所示, D2介质球表面在初期就表现

出明显的内正外负现象, 但沉积的电荷量级始终较

少.  在 D1与 D2之间的丝状微放电形成后 ,  45°

区域原本为负电荷的区域转变为一定的正电荷, 同

时,  –90°— –15°区域的内侧正电荷逐渐增强至

10–11 C/m2 量级. 而–15°—90°区域的外侧负电荷

由于不断地向阳极迁移, 使得沉积的密度反而不断

下降. 

 

12
10
8
6
4
2
0

12
10
8
6
4
2
0

-90 -60 -30 0 30 60 90

/(O)

12
10
8
6
4
2
0

Surface charge of D0, D1, D2

T
im

e
/
n
s

(d)

(e)

(f)

-1T10-9
-1T10-8
-1T10-7
-1T10-6
-1T10-5
-1T10-4

0

(c)

(b)

(a)

90O

-90O

90O

-90O

90O-90O







Unit: C/m2

-1T10-7

1T10-9

-1T10-9

1T10-7

-1T10-10

1T10-10

1T10-11

1T10-12

1T10-13

-1T10-11
-1T10-12
-1T10-13
0

-1T10-10
-1T10-11

1T10-11
1T10-10

图 7    介质表面电荷的时空演化　(a), (f) D2; (b) (e) D1; (c) (d) D0

Fig. 7. Time evolution of the dielectric surface charge: (a), (f) D2; (b) (e) D1; (c) (d) D0.
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CO+
2 O+

23.5      ,   和 CO 的时空演化

二氧化碳离子与氧气离子主要由电离反应产

生, 而一氧化碳的产生途径在本模型中比较多样,

包括电离、解离、吸附、复合、电荷转移、中性反应

等, 具体可以参见表 3与表 4. 而对于产生路径的

比重, 已有许多研究 [43,44]. 因此, 本节将聚焦于探

究这些产物的时空演化, 如图 8—图 10所示. 在整

体上, 这 3种产物的分布在空间上都与电子密度分

布呈现出较高的相关性. 而在数量上, 一氧化碳和

二氧化碳的离子密度比氧气的离子密度高约 1个
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图 8    二氧化碳离子的时空演化

Fig. 8. Time evolution of carbon dioxide ions.
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图 9    氧气分子离子的时空演化

Fig. 9. Time evolution of oxygen molecular ions.
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数量级, 这也正是以纯二氧化碳作为初始气体的结

果. 如图 8(b), 图 9(b), 图 10(b)所示, 在 3 ns时,

D0介质表面出现与 D1缝隙处相对应的大量产物,

这与 3.1节的分析一致, 正是局部电子密度增强所

导致的结果. 此后, 基于流注传播的机理, 二氧化

碳离子和氧气离子在传播路径上大量生成, 并对电

场产生持续的影响, 最终传播至 D2介质球的外表

面再次大量生成. 与此同时, 一氧化碳的演化与上

述离子的演化相似, 这可能正是因为将二氧化碳

7 eV的激发反应截面, 进一步考虑为二氧化碳的

解离反应截面的结果 [42]. 

3.6    电子和二氧化碳离子的空间能量沉积

电子温度的时空演化如图 11所示, 在前 3 ns,

电子温度主要与介质球之间的局部电场增强相关.

在第 4 ns之后, 如图 11(c), (d)所示, 流注产生并

传播, 此时电子温度主要集中在流注头部. 在第

5 ns之后, 如图 11(e), (f)所示, 随着丝状微放电和

表面电离波的形成, D1与 D2之间的电子温度逐

渐升高, 最终成为主要的电子温度集中区域. 此外,

通过对最后一个时刻空间中所有的电子能量分布

和二氧化碳能量分布进行积分, 得出电子和二氧化

碳离子的空间总能量沉积值, 如图 12所示. 而其

他离子, 比如氧气离子等在整体能量上的占比相对

较小, 因此则不做考虑. 结果表明电子的能量沉积

约为 1.303 mJ/m, 占比 91.2%、二氧化碳离子的能

量沉积约为 0.1251 mJ/m, 占比 8.8%. 这可能是由

于多层介质球填充下的局部场强增强效应使得二

氧化碳更易于电离, 同时使得二氧化碳离子能够获

得较多的沉积能量. 

4   结　论

本文通过 PASSKEy构建了一个多层介质球

的二氧化碳填充式介质阻挡放电二维流体模型, 并

对此模型的流注传播演化过程进行了深入系统的

仿真研究. 首先对电子密度与电场的时空演化以及

局部电场的时空演化进行深入解析, 并给出了相应

的物理机理, 比如由于阳极电压升高和介质间极

化导致的局部电场增强, 促进局部电子密度与温

度的升高, 进而发生流注传播并形成丝状微放电和

表面电离波等, 并且给出了相应特征点的局部电场

演化. 此外, 本文指出第 1层和第 2层介质球的内

侧不是二氧化碳解离等反应发生的主要区域, 反应

主要区域为流注传播路径以及第 1层介质球的

外侧.
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图 10    一氧化碳的时空演化

Fig. 10. Time evolution of carbon monoxide.
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其次本文还分别研究了空间电荷和表面电荷

的时空演化, 指出整体上空间中的负电荷随着流注

的形成和传播, 不断收缩于流注内部和介质表面,

密度不断升高, 相对正电荷的密度高出 1—2个数

量级, 而正电荷的空间分布则与流注的传播路径具

有高度的相关性, 并且随着时间的推移, 正电荷主

导放电空间的电荷分布. 此外, 通过展开特定介质

球的表面, 分析了介质表面沉积电荷随时间的演化

机理, 并且给出了具体的分布角度范围和数量级演

变趋势. 比如, 阳极介质球的表面电荷均为负电荷,

并且电荷密度在 2—4 ns迅速从 1×10–9 C/m2 升

高至 1×10–4 C/m2, 同时–60°, 0°, 60°这 3个与第

1层介质球缝隙处相对应的位置首先迅速升高. 而

第 1层和第 2层介质球的表面沉积电荷均呈现外

负内正的趋势, 并且在丝状微放电的影响下, 相应

位置出现局部正电荷增强. 同时负电荷密度的数量

级大于正电荷, 但随着离阳极距离的增大, 正负电

荷的密度都逐渐减小.

最后本文研究了主要产物和离子的时空演化

规律, 分析了一氧化碳粒子和二氧化碳离子和氧

气离子的产生机理, 指出在整体上一氧化碳粒子

和二氧化碳离子和氧气离子的空间分布规律一致,

都与电子密度具有强相关性, 但是在第 1层介质球

的外侧具有更强的密度分布. 此外, 对整个放电空

间中所有电子和主要正离子的空间能量沉积进行

了积分, 数据表明在此模型中的总能量沉积值约

为 1.428 mJ/m, 二氧化碳离子的沉积能量约为

0.1251 mJ/m, 占比达 8.8%.
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Abstract

The streamer propagation and electric field distribution in a two-dimensional fluid model of a packed bed
reactor  (PBR)  filled  with  carbon  dioxide  are  comprehensively  studied  by  utilizing  the  PASSKEy  simulation
platform in this work. The spatiotemporal evolution of electron density, electric fields and key plasma species in
the discharge process are studied in depth. The PBR with layered dielectric spheres is simulated by using the
model,  indicating that the inner  sides  of  the first  layer  and the second layer  of  dielectric  spheres  are  not the
main  regions  for  reactions  such  as  CO2  dissociation;  instead,  the  main  regions  are  along  the  streamer
propagation  path  and  the  outer  side  of  the  first  layer  of  dielectric  sphere.  In  this  work,  the  propagation  of
streamers  in  an  electric  field  is  investigated,  highlighting  the  influence  of  anode  voltage  rise  and  dielectric
polarization on local electric field enhancement. This enhancement leads the electron density and temperature
to increase, which facilitats streamer propagation and the formation of filamentary microdischarges and surface
ionization  waves.  This  work  provides  a  detailed  analysis  of  the  local  electric  field  evolution  at  specific  points
within  the  PBR,  and  a  further  investigation  of  the  spatiotemporal  dynamics  of  spatial  and  surface  charges,
revealing  that  negative  charges  concentrate  in  the  streamer  and  on  the  dielectric  surface,  with  density  being
significantly  higher  than  that  of  positive  charges.  The  positive  charge  distribution  is  closely  related  to  the
streamer path, and with time going by, the charge distribution becomes dominated in the discharge space. This
work also explores the surface charge deposition on the dielectric spheres, and discusses the evolution trend of
the  distribution.  Additionally,  this  work  discusses  the  temporal  and  spatial  evolution  of  key  plasma  species,
including  ions  and  radicals,  and  their  contributions  to  the  overall  discharge  characteristics.  The  production
mechanisms of carbon monoxide particles, carbon dioxide ions, and oxygen ions are analyzed, with a focus on
their spatial distribution and correlation with electron density. Finally, the energy deposition within the PBR is
examined by integrating the spatial energy deposition of electrons and major positive ions. The results indicate
a total energy deposition value of approximately 1.428 mJ/m, with carbon dioxide ions accounting for 8.8% of
this value.

Keywords: packed-bed  dielectric  barrier  discharge,  dissociation  of  carbon  dioxide,  numerical  simulation  of
plasma, reaction mechanism

PACS: 52.65.–y, 52.77.–j, 52.80.Mg, 52.80.–s 　DOI: 10.7498/aps.74.20241241

CSTR：32037.14.aps.74.20241241

 

*  Project supported by the National Natural Science Foundation of China (Grant Nos. 12475261, 12065019, 12405296).

†  Corresponding author. E-mail:  qianmuyang@ncu.edu.cn
‡  Corresponding author. E-mail:  dongbingyan1@sina.com 

物 理 学 报   Acta  Phys.  Sin.   Vol. 74, No. 2 (2025)    025202

025202-14

http://doi.org/10.7498/aps.74.20241241
https://cstr.cn/32037.14.aps.74.20241241
mailto:qianmuyang@ncu.edu.cn
mailto:qianmuyang@ncu.edu.cn
mailto:dongbingyan1@sina.com
mailto:dongbingyan1@sina.com
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1


大气压填充式反应器等离子体解离二氧化碳反应机理数值模拟

彭毅   汪纯婧   李晶   高凯悦   徐汉城   陈传杰   钱沐杨   董冰岩   王德真

Numerical simulation on mechanism of plasma dissociation of carbon dioxide in atmospheric pressure packed-
bed reactors

PENG Yi      WANG Chunjing      LI Jing      GAO Kaiyue      XU Hancheng      CHEN Chuanjie      QIAN Muyang    
 DONG Bingyan      WANG Dezhen

引用信息 Citation: Acta Physica Sinica, 74, 025202 (2025)    DOI: 10.7498/aps.74.20241241

在线阅读 View online: https://doi.org/10.7498/aps.74.20241241

当期内容 View table of contents: http://wulixb.iphy.ac.cn

您可能感兴趣的其他文章

Articles you may be interested in

大气压非平衡等离子体甲烷干法重整零维数值模拟

Zero-dimensional numerical simulation of dry reforming of methane in atmospheric pressure non-equilibrium plasma

物理学报. 2021, 70(7): 075206   https://doi.org/10.7498/aps.70.20201700

等离子体风洞中释放二氧化碳降低电子密度

Electron density depletion by releasing carbon dioxide in plasma wind tunnel

物理学报. 2022, 71(14): 145202   https://doi.org/10.7498/aps.71.20212353

强飞秒激光场下二氧化碳二聚体四价离子的多体解离动力学

Dynamics of many-body fragmentation of carbon dioxide dimer tetravalent ions produced by intense femtosecond laser fields

物理学报. 2023, 72(18): 187901   https://doi.org/10.7498/aps.72.20230699

超临界二氧化碳类液-类气区边界线数值分析

Numerical analysis of boundary line between liquid-like zone and gas-like zone of supercritical CO2

物理学报. 2022, 71(4): 040201   https://doi.org/10.7498/aps.71.20211464

流动方向对超临界二氧化碳流动传热特性的影响

Effect of flow direction on heat transfer and flow characteristics of supercritical carbon dioxide

物理学报. 2024, 73(2): 024401   https://doi.org/10.7498/aps.73.20231142

大气压脉冲放电等离子体射流特性及机理研究

Discharge characteristics and mechanism of plasma plume generated by atmospheric pulsed discharge

物理学报. 2021, 70(9): 095202   https://doi.org/10.7498/aps.70.20202246

https://wulixb.iphy.ac.cn
https://doi.org/10.7498/aps.74.20241241
http://wulixb.iphy.ac.cn
https://doi.org/10.7498/aps.70.20201700
https://doi.org/10.7498/aps.71.20212353
https://doi.org/10.7498/aps.72.20230699
https://doi.org/10.7498/aps.71.20211464
https://doi.org/10.7498/aps.73.20231142
https://doi.org/10.7498/aps.70.20202246

	1 引　言
	2 数值仿真程序及控制方程
	2.1 PASSKEy仿真程序
	2.2 控制方程
	2.3 模型几何结构与电压波形
	2.4 反应粒子与反应式集

	3 仿真结果与讨论
	3.1 电子密度与电场的时空演化
	3.2 局部电场的时间演化
	3.3 空间电荷的时空演化
	3.4 介质表面沉积电荷的时空演化
	3.5CO2+,O2+和CO的时空演化
	3.6 电子和二氧化碳离子的空间能量沉积

	4 结　论
	参考文献

