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摘　要　利用发射光谱技术在大气压下测量了空气中多针对板负直流电晕放电和正电晕流光放电产生的Ｏ

（３狆５犘→３狊５犛０２７７７．４ｎｍ）活性原子发射光谱。在负电晕放电中，研究了放电功率、电极间距、Ｎ２含量和相

对湿度等因素对Ｏ活性原子产生过程的影响；在正电晕流光放电阶段，研究了Ｏ活性原子相对密度在放电

反应空间的分布特点。结果表明：Ｏ活性原子产量随放电功率的增加而增大，随电极间距增大而减少，随相

对湿度和氮气含量的增加，其产量先增大后减少；Ｏ活性原子相对密度沿针尖轴向呈先增大后减小的趋势。
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引　言

　　低温等离子体中存在着大量ＯＨ，Ｏ，ＨＯ２，Ｈ等自由基

及活性粒子，它们在去除ＮＯ狓，ＳＯ２以及ＶＯＣｓ等过程中起

着重要作用［１５］。其中，Ｏ的氧化电势为２．４２Ｖ，仅次于

ＯＨ
［６］，同时可与多种有机、无机分子反应，日益受到人们的

关注［７９］。激发态Ｏ原子的分布可用发射光谱进行研究。Ｏ

活性原子发射光谱的研究主要集中在７７７和８４４ｎｍ附近，

其中又以７７７．４ｎｍ（３狆５犘→３狊５犛０２）处的谱峰强度最强。Ｓｕｎ

等利用脉冲流光电晕放电技术在水溶液中检测到激发态Ｏ

（３狆５犘）和Ｏ（３狆３犘）的跃迁谱线
［６］。Ｌｅｖｅｉｌｌｅ等在脉冲放电

条件下Ｈｅ／Ｏ２体系中检测到Ｏ活性原子发射光谱，并对混

合等离子中各种自由基间相互作用机理进行了初步分析［１０］。

Ｚｈｕ等在Ｈｅ／Ａｉｒ混合等离子中检测到７７７ｎｍ处Ｏ活性原

子发射光谱［１１］。刘忠伟等在大气压射流等离子中测量了Ｏ

活性原子７７７和８４４ｎｍ波段的发射光谱
［１２］。

在空气中，迁移率较大的电子在电场作用下可与Ｎ２和

Ｈ２Ｏ分子发生非弹性碰撞，产生大量ＯＨ，ＨＯ２，Ｏ，Ｎ＋，

Ｎ２＋，Ｏ－２等自由基，活性原子和正负离子
［１３］，其中Ｏ活性

原子可通过多种过程产生［９，１１］。在大气压下，激发态Ｏ（３狆
５犘）自发辐射寿命短、激发能高、易与背景气体碰撞快速跃

迁到基态。因此，在大气压下空气中测量直流电晕放电产生

的Ｏ原子发射光谱较为困难。本工作在空气中常压下检测到

多针对板正、负电晕放电产生的Ｏ（３狆５犘→３狊５犛０２７７７．４ｎｍ）

活性原子发射光谱，同时研究了相关电参数和空气参数对其

产量的影响，以及其相对密度在放电空间内的分布。

１　实验部分

　　所用装置由４部分组成，即直流电源、反应器、光谱测

量系统和配气系统，如图１所示。直流电源输出电压在０～

４０ｋＶ范围内连续可调。反应器采用多针对板式电极结构，

高压针电极的针数为６根且针尖在同一直线上，板电极为７０

ｍｍ×１５５ｍｍ的不锈钢板。针电极与板电极垂直，针板间距

为２０～３０ｍｍ连续可调（如无特殊说明，本实验针板间距保

持在２０ｍｍ），相邻针尖间距为２０ｍｍ。放电反应器置于一

个２３２ｍｍ×２３２ｍｍ×１５０ｍｍ的暗箱中。反应器可上下、左

右移动，单次移动的距离为２ｍｍ。光纤探头固定在暗箱侧

壁的小孔内并保持水平放置，从针电极侧面采光。光纤探头

收集到光信号经光纤传输至Ａｃｔｏｎ公司生产的ＰＩ２５００ｉ型光

谱仪（光栅１２００ｇ·ｍｍ－１，闪耀波长５００ｎｍ）并将其转换为

电信号，最后由计算机采集处理。实验所用 Ｎ２ 纯度为

９９．９９９％，经标定的转子流量计测量气体流量。用空气为载

气携带水蒸气进入反应器（如无特殊说明，反应室内相对湿

度均为５０％）。实验中保持反应室内气体温度为２５℃，气压

为一个大气压。在大气压下空气中，测得多针对板电晕放电

产生的Ｏ（３狆５犘→３狊５犛０２７７７．４ｎｍ）活性原子发射光谱，如



图２所示。
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２　结果与讨论

２１　负电晕放电

２．１．１　放电功率对Ｏ活性原子产量影响

由图３可以看出，随放电功率增加，电离区内Ｏ（３狆５犘）

产量呈逐渐增加的趋势。放电功率对激发态Ｏ活性原子产量

的影响可归结为外加电压与放电电流两者的总效应。外加电

压增大会导致电离区内电场强度增大，从而可以使得高能电

子的平均能量增加；而放电电流的增加意味着存在更多的高

能电子。高能电子数量和能量的增加使得电子与水分子的有

效碰撞机会增大，产生更多的Ｏ活性原子。
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２．１．２　电极间距对Ｏ活性原子产量影响

图４显示的是针板间距分别为２０，２５和３０ｍｍ时，Ｏ

活性原子产量随外加电压的变化趋势。由图４可知，在同一

针板间距下，Ｏ活性原子产量随电压升高呈增大的趋势。在

相同电压下，随着针板间距的增大Ｏ活性原子产量逐渐减

小。电压的升高将导致场强的增大，从而会产生更多的高能

电子；而在外加电压一定时，增大针板间距，电场强度相应

地减弱，从而导致高能电子数量的减少。高能电子的多少近

似与Ｏ活性原子产量，从而与其激发态光谱强度成正比。
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２．１．３　Ｎ２流量对Ｏ活性原子产量影响

为了研究Ｏ２对激发态Ｏ活性原子的影响，实验中通过

加入不同流量的Ｎ２来改变空气中Ｎ２与Ｏ２的比例。Ｎ２流量

分别为０．２，０．４，０．６，０．８和１Ｌ·ｍｉｎ－１。图５显示的是，

在外加电压分别为－２６，－３０和－３２ｋＶ时，Ｏ活性原子产

量随着Ｎ２流量的变化趋势。
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　　由图可知，在同一Ｎ２流量下，电压越大，Ｏ活性原子产

量越大。因为电压越大，场强越大，从而会产生越多的高能

电子。在不同外加电压下，Ｏ活性原子产量均随Ｎ２流量的

增加呈先增大再减小的趋势。其主要原因分析如下：Ｏ２是电

负性气体，可以吸附其周围的电子。空气中Ｎ２ 含量的增加

使其中Ｏ２比例下降，从而导致电离区内电子密度的增加，

这样就可产生更多的高能电子，使得Ｏ原子产量逐渐增加；

７８８第４期　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　光谱学与光谱分析



但随着Ｏ２含量不断减少，高能电子与Ｏ２碰撞的概率也逐渐

减小。在这两方面因素的综合作用下，导致了在同一电压下

Ｏ活性原子产量在Ｎ２流量约为０．４Ｌ·ｍｉｎ－１时出现最大值

后逐渐减小。

２．１．４　相对湿度对Ｏ活性原子产量影响

通过改变空气流量调整水蒸气携带量，研究不同电压下

相对湿度对Ｏ活性原子产量的影响。由图６可知，在不同外

加电压下，Ｏ活性原子产量均随相对湿度增加呈先增大再减

小的趋势。其原因是：随着相对湿度的增大，空气中水分子

量不断增多，高能电子与水分子的碰撞概率增大，Ｏ活性原

子产生量也增多。然而，水分子为电负性气体，其含量不断

的增加也会吸附更多的电子，导致平均电子密度降低，平均

电子能量降低，使得Ｏ活性原子产生量减少。
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２２　正流光放电

正电晕放电中，随外加电压的升高，放电过程可分为起

始流光、辉光和击穿流光［１４］。根据本课题组前期研究获知，

起始流光与辉光放电阶段电流和发射光谱强度较小。因此，

本工作只对击穿流光放电阶段Ｏ活性原子发射光谱进行了

检测。另外，由于实验中发现击穿流光的外加电压范围与负

电晕放电范围相比很窄，所以主要研究了Ｏ活性原子相对密

度在放电反应空间的分布特点，对相关电参数和空气参数对

其产量的影响未作研究。

在测量Ｏ活性原子空间分布时，小孔前方加一长为１０

ｍｍ，孔径为２ｍｍ的绝缘细管，只采集与光纤耦合入口在同

一直线上的发光，避免放电区内其他区域的发光同时被接

收。在正流光放电中，几乎整个放电间隙内和针尖后部均可

检测到Ｏ活性原子的发射光谱，其中针尖附近Ｏ谱峰强度

最强。考虑到Ｏ活性原子的谱峰强度与其相对数量近似成正

比，则Ｏ活性原子相对密度也存在相似的空间分布。图７是

外加电压为＋１９．８ｋＶ时，针尖附近Ｏ活性原子相对密度空

间分布图。图中，原点为针尖处，针尖轴向设为狓轴，纵向

设为狔轴。规定：以针尖为中心，反应器水平向下平移为负，

向上平移为正，向前平移为正，向后平移为负。

　　由图７可见，当狓＝０ｍｍ和狓＝２ｍｍ时，随ｙ轴由左

向右变化，谱峰强度都呈现先增大后减小的趋势；而当狓＝

－２ｍｍ时，随ｙ轴由左向右变化，谱峰强度呈现先增大后

减小，再增大再减小的变化趋势。在狓＝－２ｍｍ，狔＝０ｍｍ

处，谱峰强度较低，原因是此处在针尖后部，电场强度较弱。

在针电极附近，由于外加电压的作用，电场强度最强，电子

雪崩强烈，此处谱峰强度最高。
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３　结　论

　　（１）负电晕辉光放电中，电离区内Ｏ活性原子相对密度

随注入功率的升高呈增加趋势。随电极间距增大，其相对密

度减小。随相对湿度和Ｎ２ 流量增加，其相对密度呈先增加

再减小趋势。

（２）常压下流光放电中几乎整个放电间隙内和针尖后部

均可检测到Ｏ活性原子存在。流光放电间隙内Ｏ活性原子

相对密度沿针尖轴向呈先增大后减小的趋势。
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