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水下运行直流激励大气压辉光放电的光谱特性研究
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大气压辉光放电的产生摆脱了真空装置的束缚!且其中富含活性粒子!因此大气压辉光放电在材

料表面改性!生物医学!污染物处理等方面都具有良好的应用前景$在其应用研究中!含氧活性粒子如
B7

自由基和
B

原子等具有重要作用!但目前关于氧原子浓度随工作气体中氧气含量的变化尚不清楚$利用直

流电压激励针
,

网放电装置!以氩氧混合气体作为工作气体!在去离子水中产生了弥散的大气压等离子体$

放电照片显示放电中包含明显的阳极辉区&负辉区以及位于它们之间的正柱区!这些特征区域的存在表明

放电处于辉光放电机制$光电测量结果表明!气隙电压和发光信号随时间均是恒定的!即放电是时间连续的

无脉冲形式$其中!气隙电压随放电电流的增大先减小而后维持不变!即放电的伏安特性曲线在小电流时具

有负斜率!在大电流时处于稳压阶段!因此该水下放电在小电流时为亚辉光放电机制!在大电流时为正常辉

光放电机制$通过采集
)3"

!

1""<%

范围内的放电发射光谱!发现谱线主要集中在
4."

!

1""<%

范围内!这

部分光谱由
+L

+

和
B

+

"

222/!

和
.!!/"<%

#组成$此外!还在波长
(".<%

处观测到微弱的
B7

谱线$光

谱测量结果发现!

+L

+

"如
23"/!

和
24(/3<%

#的谱线强度随工作气体中氧气含量的增加而单调地减小$与

之不同的是
B

+

的谱线强度随工作气体中氧气含量的增加先增大!在氧气含量为
#/30

时达到其最大值!之

后随氧气含量的增加而减小$为了分析
B

+

的谱线强度随工作气体中氧气含量的变化关系!通过光线化强

度法"

222/!<%

%

23"/!<%

#研究了氧原子浓度随工作气体中氧气含量的变化关系$结果表明氧原子浓度随氧

气含量的变化趋势与
B

+

谱线强度的变化趋势一致!即随工作气体中氧气含量的增加表现为先增大后减

小!其最大值出现在氧气含量为
#/30

时$最后!基于氧原子的产生机制和氧分子对电子的吸附作用对上述

实验现象进行了定性的解释$这些研究结果对于大气压辉光放电的应用具有重要意义$
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辉光放电是一种产生低温等离子体的常见方法!它通常

工作在低气压条件下$低气压辉光放电需要昂贵的真空设

备!因此其产生成本高!且不易于实现流水线生产'

#

(

$与之

相比!大气压放电可以摆脱真空装置的束缚!因此具有广泛

的应用前景$例如!工业领域可用于表面改性'

)

(

&薄膜沉

积'

(

(

&刻蚀'

!

(

&材料合成'

3

(

$生物医疗领域可用于杀菌消

毒'

4,2

(

&伤口愈合等$环境保护领域可用于大气污染治理&土

壤污染治理'

.

(等$此外!还可用于航空领域中飞行器隐身'

1

(

等$

大气压放电通常是不均匀的!

\E<EYEaE

等以氦气作为

工作气体!利用介质阻挡放电装置获得了均匀的大气压放电

"也称为大气压辉光放电#

'

#"

(

$

WENNK<FN

等利用正弦电压激

励氦气介质阻挡放电!随电压幅值的变化放电可以呈现弥散

的辉光放电模式和丝状放电模式!且与丝状放电相比辉光放

电在提高材料表面能方面具有更高的效率'

##

(

$利用针
,

板放

电装置!

JGEE$O

等'

#)

(分别在氦气&氩气&氢气&氮气和空气

中产生了大气压直流辉光放电!并研究了不同气体中直流辉

光放电的气体温度$以上提到的辉光放电多是在固体电极之

间产生的$对于水处理&染料降解等应用!放电通常产生在

液体表面或液体中$例如!我们利用钨针作为阳极!在液体

表面上产生了直流辉光放电!研究发现辉光放电与液体相互

作用可以导致液体
]

7

值&电导率以及
9B

&

(

!

9B

&

)

和
7

)

B

)

浓度发生变化'

#(

(

$利用针
,

网结构的放电装置!在液体中产



生了直流空气辉光放电!并用于降解溶液中的亚甲基蓝染

料'

#!

(

$在放电的应用研究中!含氧活性物质如
B7

和
B

原

子等具有重要作用!但目前关于氧原子浓度随实验参数的变

化尚不清楚$

以氩氧混合气体作为工作气体!利用直流电压激励针
,

网结构的放电装置在水中产生了弥散的大气压等离子体!并

通过光线化强度法研究了氧原子浓度随氧气含量的变化关

系$

#

!

实验部分

!!

图
#

"

E

#是实验装置示意图!其放电装置为针
,

网结构$其

中钨针电极"长
#!3%%

&直径
#%%

!针尖的曲率半径约为

)""

%

%

#置于石英管"内径为
.%%

!外径为
#"%%

#的轴线位

置$石英管的底部固定有一层钨网"

#.

目#!钨网与针尖的距

离为
#"%%

$放电装置被垂直浸入一个盛满水的烧杯中"量

程为
3""%:

!内直径为
.(%%

#!钨网距液面约
)$%

$总流

量为
"/!:

)

%K<

&#的氩氧混合气体从石英管的一端进入!经

过针
,

网之间的放电区域!最终在石英管底部以气泡的形式

鼓出$钨针电极通过一个镇流电阻"

3""O

0

#与直流电源

"

*HENN%E<8\#3̂ !"

#的高压输出端相连!钨网电极接地$两

电极之间的气隙电压通过高压探头"

ZFOGL;<Kd_4"#3+

#来探

测!利用光电倍增管"

_WZ

#"

8Z1".3J-

#收集放电的发光信

号$气隙电压和发光信号均由示波器"

ZFOGL;<Kd>_B!#"!

#

进行显示和存储$利用数码相机"

6E<;<8BJ2>

#对水下的放

电进行拍照$放电的发光信号经由透镜汇聚进入装有
?66>

"

+<X;L>7((!Z

#的光栅光谱仪"

+6ZB9J_)23"

!

4""HK<F

%

%%

#中!其中
?66>

的曝光时间为
#/"%N

$

图
H

!

实验装置示意图!

&

"和等离子体羽的照片!
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结果与讨论

!!

逐渐增大针
,

网电极间的气隙电压!两电极间会发生击

穿放电$图
#

"

T

#给出了气体总流量为
"/!:

)

%K<

&#

!氧气含

量为
#0

!气隙电压为
#/"Of

时的放电照片!其中曝光时间

为
!/"%N

$由图可知!两个电极被明亮的放电通道连接!在

针电极附近有一明显的亮区$由于针电极接正高压信号!所

以它作为放电的阳极!故此亮区对应大气压辉光放电的阳极

辉区$在阳极辉区下面!放电呈现均匀弥散状!对应放电的

正柱区!而在网电极附近放电呈现淡紫色的亮区!即负辉

区$这样!图
#

"

T

#中的放电包含阳极辉区&负辉区和它们之

间的正柱区$又因为辉光放电的特征区域包括阴极位降区&

负辉区&法拉第暗区&正柱区和阳极辉区!其中法拉第暗区&

正柱区和阳极辉区可以不存在'

#3

(

$所以包含阳极辉区&负辉

区及正柱区的该放电处于辉光放电机制$

图
)

"

E

#给出了辉光放电的气隙电压和发光信号的波形$

从图中可以发现!气隙电压和光信号随时间均无变化!即放

电是时间连续的$伏安特性曲线是气体放电中最重要的特性

之一!图
)

"

T

#给出了水下运行放电的伏安特性曲线$从图中

可以看出!气隙电压随放电电流的增大先减小而后基本不

变!即伏安特性曲线在小电流时具有负斜率!在大电流时维

持稳压状态!这表明放电在小电流时处于亚辉光放电机制!

在大电流时处于正常辉光放电机制$

!!

利用光栅光谱仪采集了
)3"

!

1""<%

范围内的放电发射

光谱!其中谱线主要集中在
4."

!

1""<%

之间!如图
(

所示$

从图中可以看出!这一波长范围内的发射光谱主要由
+L

+

和
B

+

"

222/!

和
.!!/"<%

#组成$在这些氩谱线中最重要

的是
+L

+

"

23"/!<%

#!因为这条谱线是电子直接激发基态

氩原子产生的!可以很好的表征放电中的高能密度'

#4

(

$除此

之外!在波长
(".<%

处还可以观测到微弱的
B7

谱线$

B7

自由基的产生途径之一是由于高能电子直接碰撞离解
7

)

B

分子产生的!

F57

)

B

0

75B7

!其另一种可能的产生途径

是放电产生的氧原子
B

"

#

S

#"

F5B

)

0

B

"

(

?

#

5B

"

#

S

##和

7

)

B

分子反应而产生
B7

自由基!

B

"

#

S

#

57

)

B

0

)B7

$此

外!

B7

自由基还可以通过
7

)

B

5 的离解重组获得!

F

&

5

7

)

B

5

0

75B7

!其中
7

)

B

5是潘宁电离过程的产物!
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"
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)

B

0

+L57

)

B

5
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(
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图
J

!

!

&

"气隙电压和光信号的波形图'

!

'

"放电的伏安特性曲线

气体总流量为
"/!:

)

%K<

&#

!氧气含量为
#0
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图
K
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#
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等离子体羽的发射光谱

实验条件对应图
)

"

E

#
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图
!

给出了氩氧混合气体中氧气含量对
+L

+

"

24(/3

和

23"/!<%

#和
B

+

"

222/!<%

#强度的影响$从图
!

可以看出!

+L

+

的谱线强度随混合气体中氧气含量的增加而单调地减

小$与之不同!

B

+

的谱线强度随混合气体中氧气含量的增

加先增大!在氧气含量为
#/30

时达到最大值!之后会随氧

气含量的增加而减小$为了分析
B

+

的谱线强度随工作气体

中氧气含量的变化关系!我们还通过光线化强度法"

222/!

<%

%

23"/!<%

#研究了氧原子浓度'

#.

(

$图
3

给出了辉光放电

产生氧原子浓度随工作气体氧气含量的变化关系$由图可

知!氧原子浓度随氧气含量的变化趋势与
B

+

谱线强度的变

化趋势一致!即随氧气含量的增加先增大后减小!在
#/30

氧气含量时存在一个最大值$

图
L

!

#2

$

!

Y!KIX

和
YX[IL,5

"和
G

$

!

YYYIL,5

"谱线

强度随氧气含量的变化关系

气隙电压为
#/"Of

!气体总流量为
"/!:

)

%K<

&#

N+

7

IL

!

;

4

)/32&((+,)+,3),6+3

>

0-#2

$

"

Y!KIX&,1YX[IL,5

#

&,1G

$

"

YYYIL,5

#

&6-.,/3+0,60-G

J

/0,3),3

*ENM;HGE

=

FKN#/"OfE<XG;GEHUH;aLEGFKN"/!:

)

%K<

&#

图
X

!

YYYIL

与
YX[IL,5

的强度比随氧气含量的变化关系

N+

7

IX

!

9,3),6+3

>

2&3+00-YYYIL30YX[IL,5

&6&-.,/3+0,0-G

J

/0,3),3

!!

以上现象可以通过分析氧原子的产生和猝灭机制进行解

释如下$放电产生的高能电子和氩的亚稳态粒子可以通过碰

撞氧分子!使之分解产生高化学活性的氧原子$随工作气体

中氧气含量的增加!放电等离子体中的氧分子浓度升高!因

此电子与氧分子的碰撞频率增加!从而导致氧原子浓度升

高$除了这种促进作用外!氧是一种电负性气体!可以通过

吸收放电产生的电子形成负离子"如
B

&

)

和
B

&等#!从而导

致放电中电子数量的减少$这将导致电子与氧分子的碰撞频

率减小!从而使得产生的氧原子浓度降低!即表现为抑制作

用$我们认为当氧气含量低于
#/30

时!促进作用占主导地

位!因此辉光放电产生的氧原子浓度随工作气体中氧含量呈

上升趋势$当工作气体中氧气含量过高时!氧分子吸附电子

)"3)
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形成负离子的过程变得更为重要!从而导致氧原子浓度随工

作气体中氧含量增大呈下降趋势$同样的原因!当工作气体

中氧气含量较低时!辉光产生的氧原子浓度随氧气含量增加

而升高!这必然导致
B

+

的谱线强度也随着氧气含量增加而

升高$但当氧气含量较高时!一方面氧原子浓度会降低!另

一方面由于氧分子的吸附作用导致电子数量的减少!这两种

因素都会导致
B

+

的谱线强度也随着氧气含量增加而降低$

综上!

B

+

的谱线强度也随着氧气含量增加呈现先增大后减

小!在
#/30

时存在一个最大值$

+L

+

的谱线强度随氧气含

量增加而单调减小主要是因为氧可以通过吸收放电产生的电

子形成负离子!从而减少放电区域内的电子数量!降低电子

与
+L

之间的碰撞频率!导致激发态
+L

布局数的减少$因

此!随混合气体中氧气含量的增加
+L

+

的强度减弱$

(

!

结
!

论

!!

利用直流电压激励针
,

网放电装置!通入氩氧混合气体

后!在液面下方产生了弥散的大气压等离子体$放电照片显

示放电包含阳极辉区&负辉区及正柱区!这表明该放电处于

辉光放电机制$光电测量结果表明!气隙电压和发光信号随

时间均无变化!即放电是时间连续的$放电的伏安特性曲线

在小电流时具有负斜率!在大电流时处于稳压阶段!因此该

水下放电在小电流时为亚辉光放电机制!在大电流时处于正

常辉光放电机制$利用放电的发射光谱!除了
B

+

和
+L

+

的谱线外!还可以观测到微弱的
B7

的谱线$随混合气体中

的氧气含量的增加!

+L

+

的强度减小!而
B

+

的强度表现

为先增大后减小!在氧气含量为
#/30

时存在一个最大值$

氧原子浓度通过光线化强度方法"

222/!

%

23"/!<%

#被进行了

研究!发现氧原子浓度随氧气含量的变化趋势与
B

+

谱线强

度的变化趋势一致!即随氧气含量的增加先增大后减小!在

#/30

氧气含量处存在一个最大值$最后!对上述现象进行

了定性的解释$这些研究结果对于大气压辉光放电的应用具

有重要意义$
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