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采用脉冲电晕放电离子源的离子迁移谱仪

栗大超，李国卿，檀景辉，于海霞，徐可欣

（天津大学 精密测试技术及仪器国家重点实验室，天津３０００７２）

摘要：尝试采用脉冲电晕放电作为离子迁移谱仪中的放射性离子源以简化离子迁移谱仪结构。研究了脉冲电晕放电的

特性，测量了单次脉冲电晕放电产生的正离子数，以及正离子数与高压脉冲的关系，正离子数与电极间距的关系以及在

不同针尖曲率半径下，正离子数随高压脉冲的变化。确定脉冲电晕放电离子源的各电极参数后，设计了脉冲电晕放电离

子源及相应的离子迁移谱仪主体结构。最后，利用自行设计的离子迁移谱仪，探测了空气中反应物离子 Ｈ＋（Ｈ２Ｏ）ｎ 的

迁移谱。结果显示：离子迁移谱的峰值对应时间为４７．５ｍｓ，峰值半高宽为７．５ｍｓ，由此算出离子迁移谱仪的谱分辨率

为６．３３。实验验证了脉冲电晕放电作为离子迁移谱仪离子源的可行性。由于脉冲电晕放电结构极易采用微机电系统

（ＭＥＭＳ）技术实现，其对应的迁移管和传统迁移管相比去除了离子门，简化了离子迁移谱仪的结构。
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１　引　言

　　离子迁移谱技术
［１］是一种在大气压下的离子

分离技术。离子迁移谱仪具有体积小、结构简单、

测量速度快、功耗低等优点，可用于痕量气态化学

物质检测［２］。它突破了传统分析仪器只在实验室

中使用的限制，被广泛应用于爆炸物、毒品、生化

战剂的检测以及生物分析、环境监测等领域［３８］。

在离子迁移谱仪的研究中，首先要有一个离

子源，该离子源需要具备稳定，且能够将被测气态

物质充分电离的特性，为通过离子迁移率的不同

对离子进行分离提供了前提。传统的离子迁移谱

技术一般采用放射性元素６３Ｎｉ作为离子源。该

离子源具有无功耗、性能稳定等优点，但由于在微

型化便携式离子迁移谱仪中具有放射性的元素，

会对操作者的身体健康构成潜在的威胁，且不利

于被操作者接受和推广。基于上述原因，从健康、

安全的角度考虑，开展一种替代离子源的工作势

在必行［９１０］。脉冲电晕放电离子源是近年来刚起

步研究的一种离子源。它具有以下潜在的优势：

（１）可以避免６３Ｎｉ的放射性污染；（２）由于离子是

通过非直流脉冲形式产生的，在离子迁移谱仪结

构中就可省略控制离子以脉冲形式进入迁移区的

离子门，且可省略相应的控制电路，极大地简化了

离子迁移谱仪的结构，为离子迁移谱仪的微型化

设计创造了条件；（３）产生的离子可在极短的时间

内进入迁移区域进行探测，避免了散失和中和，离

子利用率高［１１］；（４）功耗低，且易于采用 ＭＥＭＳ

微加工技术实现等。

考虑到脉冲电晕放电的优点，本文在离子迁

移谱仪中采用脉冲正电晕放电作为其离子源。首

先对基于电晕放电离子源的离子迁移谱仪的研究

背景和现状进行了分析，在此基础上，分析研究了

离子迁移谱仪的原理与结构。通过使用“针网”

型非对称电极结构，设计了关于脉冲电晕放电特

性的测试实验装置，测量了单次脉冲电晕放电产

生的正离子数，分析了各电极参数对单次放电产

生的正离子数的影响，对直流正电晕放电和脉冲

正电晕放电进行了有关实验和性能分析。在此基

础上，设计了脉冲电晕放电离子源和相应的离子

迁移谱仪主体结构。最后通过测量空气中反应物

离子的迁移谱验证了脉冲电晕放电作为离子迁移

谱仪离子源的可行性。

２　脉冲电晕放电特性研究

２．１　脉冲电晕放电特性测试实验装置

在不对称几何结构的电极之间施加高压脉

冲，在小曲率半径的电极附近会由于场强较大而

引起空气的局部电离，这时发生的放电就是脉冲

电晕放电。在以往对脉冲电晕放电的研究中，多

是关注其物理特性，很少对单次放电产生的正离

子数量进行考察，但离子数量在离子源中是一个

很重要的参数。因此，本文将单次脉冲电晕放电

产生的正离子数量以及它与各个电极参数的关系

作为研究重点，实验装置如图１所示。

图１　脉冲电晕放电特性测试实验装置

Ｆｉｇ．１　Ｔｅｓｔｄｅｖｉｃｅｏｆｐｕｌｓｅｃｏｒｏｎａｄｉｓｃｈａｒｇｅ

其中针状电极为尖端成半球形的不锈钢针，

针尖曲率半径为０．１ｍｍ，将其接至脉冲高压的

正极；平板网状电极为铝网，其直径为３２ｍｍ，网

孔直径和网孔间距均为０．５ｍｍ，将其通过犚１ 和

犆１ 接至脉冲高压的负极。针电极和网状电极之

间的距离通过微动平台进行精确调整。
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２．２　单次脉冲电晕放电产生的正离子数

在发生脉冲电晕放电时，由示波器采集到的

高压脉冲犞 和电容犆１ 两端的电压犝１ 的波形如

图２所示。采集过程由高压脉冲的上升沿触发，

其中犆犎３ 代表施加的高压脉冲犞 的波形，犆犎１

代表犆１ 两端电压犝１ 波形。

图２　高压脉冲犞 与犝１ 波形

Ｆｉｇ．２　Ｗａｖｅｆｏｒｍｓｏｆｈｉｇｈｐｕｌｓｅｖｏｌｔａｇｅ犞ａｎｄ犝１

从图１中可看出，“针网”型电极之间构成了

一个电容器，设它的电容值为犆０。因此，“针网”

型电极在施加快速上升的高压脉冲时会有一个短

暂的充电过程。当未发生电晕放电时，根据基尔

霍夫电流定律，犆１ 上充的电荷等于犆０ 上充的电

荷。当脉冲高压回到零电位之后，犆１ 上的电荷会

随着犆０ 上电荷的释放而被中和，最终犆１ 上积累

的电压为０。如果高压脉冲到来期间发生了脉冲

电晕放电，则犆１ 上积累的电荷由两部分组成：一

部分等于犆０ 上积累的电荷，另一部分等于脉冲电

晕放电电流的积分。当高压脉冲回到零电位之

后，犆１ 积累的电荷中，与犆０ 相同的部分被中和，

而由脉冲电晕放电电流积累的电荷被保存下来。

如图２中虚线处所示，当脉冲高压回到零电位之

后，犆１ 上残存了约５６０ｍＶ的电压。

由脉冲电晕放电的理论可知，每次放电都是

一次电子雪崩的过程。电子在加速奔向阳极的过

程中，不断电离产生正离子和电子。正离子的运

动速度只有电子的１％，因此，相对于电子，正离

子近乎静止不动地留在电极间隙里。忽略正离子

在空间中的散失，单次放电产生的正离子数量就

等于放电时回路中流过的电子的数量［１１１２］。因

此，单次放电产生的正离子的数量：

犖犻＝犖犲＝（犝１×犆１）／（１．６×１０
－１９）＝７．７×１０９，

（１）

其中：犖犻为电极间隙中正离子的数量，犖犲 为回路

中流过的电子的数量，犝１ 为高压脉冲回到零电位

后犆１ 上残存的电压，１．６×１０
－１９为单个电子所带

的电量。

为了清除犆１ 上积累的电压，为下次测量做准

备，需要由犚１ 为犆１ 提供一个放电回路。由犚１、

犆１ 组成的放电回路时间常数在毫秒量级，而对

犆１ 上残存电压犝１ 的测量是在高压脉冲上升沿后

５５μｓ进行的，所以犚１、犆１ 放电回路的存在不会

对犝１ 的测量产生太大误差。

２．３　电极参数对单次放电产生的正离子数的影响

考察各个电极参数对犖犻 的影响。其中影响

最大的３个参数分别为脉冲电压幅值、针尖曲率

半径和电极间距。

采用针尖曲率半径为０．１ｍｍ的不锈钢针作

为阳极，铝网作为阴极。脉冲高压宽度取５μｓ，重

复频率取２０Ｈｚ。在电极间距分别为３、４和５

ｍｍ的情况下，测量得到单次放电产生的正离子

数犖犻与电压幅值犞 之间的关系（点代表实际测

量值，曲线代表拟合值）如图３所示。

图３　犖犻与高压脉冲犞 的关系曲线

Ｆｉｇ．３　Ｒｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐｂｅｔｗｅｅｎ犖犻ａｎｄｈｉｇｈｐｕｌｓｅｖｏｌｔａｇｅ犞

如图３所示，每条曲线的起点为该电极间距

下脉冲电晕放电的起始电压，曲线的终点为电晕

放电向火花放电转变时的电压。对图３中的３条

曲线采用二次函数进行拟合，拟合曲线与原数据

的相关系数分别为０．９９８５，０．９９９１和０．９９６５，

因此，犖犻与电压之间为二次函数关系。

采用针尖曲率半径为０．０６ｍｍ的不锈钢针

作为阳极，铝网作为阴极，脉冲高压宽度取５μｓ，

重复频率取２０ Ｈｚ。在脉冲电压幅值分别为

４２００和５０００Ｖ的情况下，测得犖犻 随电极间距

的变化关系如图４所示。
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图４　犖犻与电极间距犱的关系曲线

Ｆｉｇ．４　Ｒｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐｂｅｔｗｅｅｎ犖犻ａｎｄｅｌｅｃｔｒｏｄｅｄｉｓｔａｎｃｅ犱

采用指数衰减函数犖犻＝犪ｅ
（犫犱）（犫＜０）对两条

曲线分别进行拟合，得到的相关系数分别为

０．９６４８和０．９８３４，说明犖犻与电极间距犱之间近

似呈指数衰减关系。当电极间距犱较小时，犖犻随

犱的变化较大，放电不稳定，极易发生击穿，因此，

在设计脉冲电晕放电离子源时，在放电强度满足

要求的前提下，应尽量增大电极间距犱，以增强放

电的稳定性。

采用针尖曲率半径分别为０．０２、０．０６和０．１

ｍｍ的不锈钢针作为阳极，铝网作为阴极。脉冲

高压宽度取５μｓ，重复频率取２０Ｈｚ。将电极间

距精确调整为４ｍｍ，测得３种不同曲率半径的

不锈钢针对放电效果的影响如图５所示。

图５　在不同针尖曲率半径下，犖犻随高压脉冲犞 的变化

Ｆｉｇ．５　犖犻ｃｈａｎｇｅｓｗｉｔｈｈｉｇｈｐｕｌｓｅｖｏｌｔａｇｅ犞ｕｎｄｅｒ

ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｔｉｐｒａｄｉｉｏｆｃｕｒｖａｔｕｒｅ

从图中可以看出，犖犻随脉冲电压的增长关系

可近似为二次函数，不同的针尖曲率半径所对应

的曲率增长速度不同。曲率半径越大，犖犻 随犞

增加得越快。由此实验结果，使用曲率半径较大

的不锈钢针作为电晕放电离子源的放电电极，不

仅提高了电离的效率，而且提高了仪器的探测灵

敏度。但针尖曲率半径越大，电晕放电越不稳定，

因此，需要在强度和稳定性之间取一个折衷。

３　脉冲电晕放电离子源及相应的

ＩＭＳ主体结构设计

３．１　脉冲电晕放电离子源设计

确定脉冲电晕放电离子源的电极参数如表１

所示：

表１　脉冲电晕放电离子源电极参数

Ｔａｂ．１　Ｅｌｅｃｔｒｏｄｅｐａｒａｍｅｔｅｒｓｏｆｐｕｌｓｅｄｃｏｒｏｎａ

ｄｉｓｃｈａｒｇｅｉｏｎｓｏｕｒｃｅ

电极参数 具体指标

电极结构 针网

针电极材料 不锈钢

针尖曲率半径／ｍｍ ０．１

网状电极材料 铝

网状电极直径／ｍｍ ３２

网孔直径和网孔间距／ｍｍ ０．５

电极间距／ｍｍ ４，可适时调整

脉冲电压幅值／Ｖ ５０００，可适时调整

脉冲电压宽度／μｓ ５

脉冲电压重复频率／Ｈｚ １２．５

单次放电形成正离子数 ２．９×１０１０

脉冲电晕放电的重复频率受离子迁移谱单次

测量时间的限制，在实验中发现单次测量时间一般

小于８０ｍｓ，因此取脉冲电压重复频率为１２．５Ｈｚ。

３．２　离子迁移谱仪主体结构设计

采用脉冲电晕放电离子源的离子迁移谱仪与

以往设计中最大的不同为离子门及其控制电路被

省略掉，简化了仪器结构设计，由此设计的离子迁

移谱仪主体结构如图６所示。

离子迁移谱仪的核心部分为迁移管，迁移管

的左端为正极性脉冲电晕放电离子源构成的电离

区，中间为离子迁移区，右端为离子电流的检测装

置。将整个离子迁移谱仪的主体部分通过铁屏蔽

盒屏蔽来防止外界电磁噪声对离子电流信号的干

扰。通过使用屏蔽电缆输入后端的微电流计对离

子电流信号进行放大。本实验中采用流量控制器

控制气体的流速，将１３Ｘ分子筛干燥和过滤后的
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图６　基于脉冲电晕放电离子源的离子迁移谱仪系统

示意图

Ｆｉｇ．６　Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｏｆｉｏｎｍｏｂｉｌｉｔｙｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒｂａｓｅｄ

ｏｎｔｈｅｐｕｌｓｅｄｃｏｒｏｎａｄｉｓｃｈａｒｇｅｉｏｎｓｏｕｒｃｅ

空气作为载气和迁移气体。

在针状电极与网状电极之间施加高压脉冲，

产生正极性脉冲电晕放电。单次脉冲电晕放电产

生的正离子直接进入金属环与电阻构成的轴向均

匀电场。不同种类的离子之间的迁移速率是不同

的，离子在通过固定长度的迁移区后，将在不同时

刻到达离子收集盘，最终形成一个离子电流随时

间变化的谱线，即离子迁移谱。

在传统直流方式的离子源中，离子是在较长

的一段时间（毫秒量级）内连续不断的产生，最终

由离子门控制其同时进入迁移区，因此，在进入迁

移区进行分离和探测之前，有很多离子已经散失

掉，离子利用率很低。而在使用脉冲电晕放电离

子源时，离子是近乎同时（５μｓ之内）产生，同时

进入迁移区进行迁移和分离，因此，离子具有较好

的化学一致性，得到的谱线较为单一、纯净，离子

利用率较高。

图７　离子迁移谱仪主体结构实物图

Ｆｉｇ．７　Ｐｈｙｓｉｃａｌｍａｐｏｆｍａｉｎｓｔｒｕｃｔｕｒｅｏｆｉｏｎｍｏｂｉｌｉｔｙ

ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ

　　最终设计得到的离子迁移谱仪主体结构实物

如图７所示。

４　实验结果及分析

　　在离子迁移谱仪的微型化和便携式应用中，

采用纯净空气作为载气和迁移气体最为方便和实

用。因此，首先研究由空气产生的反应物离子

Ｈ＋（Ｈ２Ｏ）狀 的迁移谱，以此验证脉冲电晕放电作

为离子迁移谱仪离子源的可行性。实验中离子电

流的测量由Ｋｅｉｔｈｌｅｙ公司的６４８５型微电流计完

成。

向迁移管内稳定的通入环境空气，通过脉冲

电晕放电对空气进行电离，最终测得反应物离子

Ｈ＋（Ｈ２Ｏ）ｎ的迁移谱如图８所示。

图８　空气中反应物离子的迁移谱

Ｆｉｇ．８　Ｍｏｂｉｌｉｔｙｓｐｅｃｔｒｕｍｏｆｒｅａｃｔａｎｔｉｏｎｉｎａｉｒ

课题组研制的离子迁移谱仪迁移区的直流电

压为１２６０Ｖ，长度为７．５ｃｍ，因此迁移区的电场

强度为：

犈＝１２６０Ｖ／７．５ｃｍ＝１６８Ｖ／ｃｍ． （２）

以脉冲高压的上升沿作为离子迁移谱的时间

零点。如图８所示，在一个测量周期内，探测到３

个电流峰值：犘１＝０．２６ｎＡ、犘２＝－０．０９ｎＡ、犘３

＝０．２９ｎＡ。由于探测的是正离子迁移谱信号，

所以离子电流不会出现负值，由此可以确定峰值

犘２ 为干扰信号。峰值犘１ 距离时间零点只有１～

２ｍｓ，根据先前的研究，在犈＝１６８Ｖ／ｃｍ的情况

下，离子不可能在如此短的时间内到达法拉第盘，

且峰值犘１ 和犘２ 在每次检测中都是同时存在的。

因此，可以推测犘１ 是放电引起的干扰在法拉第

盘上感应出的电流，犘２ 是感应电荷消退时引起的
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负向电流。

峰值犘３ 为真正的反应物离子Ｈ
＋（Ｈ２Ｏ）狀 引

起的电流峰值，其中狀并不是一个固定的值，随着

空气中水蒸气含量的不同，狀可以同时取几个不

同的值。当狀值不同时，离子的质量和体积不同，

因此迁移率也不同。在离子迁移谱中一般只能看

到 Ｈ＋（Ｈ２Ｏ）狀 离子的一个峰值，这个峰值是由狀

取不同值的几种离子加权叠加的一种效果。从图

８中可以看出，峰值位置为４７．５ｍｓ，由此可以计

算出在该实验条件下 Ｈ＋（Ｈ２Ｏ）狀 的离子迁移率

为：

　　犓＝犱／狋／犈＝７．５／（４７．５×１０
－３）／１６８＝

０．９４ｃｍ２·Ｖ－１·ｓ－１． （３）

离子迁移谱的分辨率定义为离子迁移谱峰位

置与峰值半高宽的比值。峰值半高宽犠ｈ＝７．５

ｍｓ。由此可以计算出自制的ＩＭＳ仪器的分辨率

为：

犚＝狋／犠ｈ＝４７．５／７．５＝６．３３． （４）

５　结　论

　　本文通过设计脉冲电晕放电离子源及其相应

的离子迁移谱仪主体结构，实现了对空气中反应

物离子迁移谱的探测，得到了自制的ＩＭＳ仪器的

分辨率为６．３３，验证了脉冲电晕放电作为离子迁

移谱仪离子源的可行性。脉冲电晕放电离子源避

免了６３Ｎｉ的放射性污染，且具有离子利用率高和

功耗低的优点。由于脉冲电晕放电结构极易采用

ＭＥＭＳ技术实现，其相应的迁移管与传统迁移管

相比去除了离子门，结构较为简化，因此，基于脉

冲电晕放电离子源的离子迁移谱仪有望实现微型

化和低成本。测量了单次脉冲电晕放电产生的正

离子数，分析了各电极参数对单次放电产生的正

离子数的影响，为替代离子迁移谱仪中的放射性

离子源，简化离子迁移谱仪结构，实现离子迁移谱

仪的微型化奠定了技术基础。
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