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ОПРЕДЕЛЕНИЕ КОНЦЕНТРАЦИЙ АКТИВНЫХ ЧАСТИЦ В ГАЗОВОЙ ФАЗЕ ТЛЕЮЩЕГО РАЗРЯДА С ЭЛЕКТРОЛИТНЫМ КАТОДОМ МЕТОДОМ ЧИСЛЕННОГО МОДЕЛИРОВАНИЯ

Сироткин Н.А., Хлюстова А.В.

Институт химии растворов им. Г.А. Крестова Российской академии наук, Иваново, Россия, kav@isc-ras.ru
В последнее время изучению состава газовой фазы тлеющего разряда посвящены множество работ. Знание кинетики образования активных частиц в зоне плазмы важно для успешной разработки практических применений тлеющего разряда. 

В тоже время определить концентрации всех частиц, находящихся в зоне горения разряда, какими-либо экспериментальными методами задача крайне трудная. Поэтому целью данной работы является численный расчет состава газовой фазы над поверхностью электролитного катода при зажигании электрического разряда. Нами была предпринята попытка теоретически вычислить концентрации активных частиц, образующихся в ходе горения разряда. Преимущество данного подхода в том, что учитываются многие условия, такие как температура в зоне плазмы, распыление растворителя и растворенного вещества, постоянное значение концентрации электронов, определяемой током разряда. 

Для оценки состава газовой фазы были выбраны реакции с участием, как молекул исходного газа, так и различных частиц, образующихся в зоне плазмы (в газовой фазе). Всего была выбрана 41 частица: O2, N2, H2O, H2, NO, H, O, OH, NO2, N2O, HNO, HO2, O3, NO3, H2O2, H3O+, H5O2+, H7O3+, N2+, O2+, HNO2, N, O2/, H2O+, HNO3, Na, Cl, Na/, Cl2, HCl, NaO, NaO2, NaNO, Na+, Cl-, e, H-, OH-, O2-, O-, NaCl. Была составлена система обыкновенных дифференциальных уравнений, описывающих зависимость концентрации каждой частицы от времени. Расчет системы производился численным методом Рунге-Кутта 4-5 порядков, с использованием математического программного пакета Maple 15.
Наши расчеты показали относительно высокое содержание HO2, OH и H​2O2 (1013-1016 см-3) газовой фазе. Присутствие таких частиц в больших концентрациях объясняет высокую окислительную активность плазмы тлеющего разряда атмосферного давления с электролитным катодом. Следует отметить достаточно высокую концентрацию озона в газовой фазе: значение концентрации составляет 1,5∙1015 см-3. Этот результат становится понятным с учетом высокой концентрации атомарного кислорода в зоне плазмы 1∙1017 см-3.
Кроме того, полученные расчетные данные говорят об относительно высокой концентрации соединений азота в газовой фазе, даже, несмотря на то, что в составе исходного плазмообразующего был лишь один процент воздуха. Наиболее значительные значения концентраций получились для частиц N, NO, NO2 и NO3. Кривые, описывающие изменения концентраций данных частиц во времени, имеют достаточно монотонный вид и также выходят на постоянное значение через 0,03 секунды. По нашим расчетам частицы HNO2, HNO3 и N2O присутствуют в газовой фазе тлеющего разряда в незначительных количествах, порядка 102-103 см-3. Образование в газовой фазе в значительных количествах таких частиц как NO2 и NO3, и возможное их дальнейшее взаимодействие с водным электролитом с образование азотной кислоты, объясняет подкисление раствора в ходе горения разряда. 
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