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摘要:针对直接测量等离子体射流温度操作繁琐且粒子种类易受干扰的问题,本文基于发射光谱

法 分 析 了 不 同 功 率 下 大 气 放 电 等 离 子 体 射 流 的 温 度 特 性。通 过 针-筒 电 晕 放 电 装 置,在 气 压 为

0.2
 

MPa的条件下,以空气为介质对不同放电功率下的等离子体发射光谱进行诊断。采用玻耳兹曼斜

率法和双谱线强度法对粒子的振动温度和电子温度进行计算,并通过LIFBASE软件对分子的转动温度

进行拟合。计算结果表明,随着功率从500
 

W 上升到1
 

000
 

W,发射光谱相对强度随着功率的升高而

增 强,同时活性粒子的种类也在增加,粒子的振动温度从5
 

200
 

K上升至7
 

000
 

K左右,电子激发温度从

16
 

700
 

K上升至17
 

200
  

K左右,拟合出分子的转动温度在300—550
 

K之间。研究结果表明,放电功率

直接影响等离子体射流温度和粒子的种类,并且该研究可对等离子体表面处理应用提供参考。
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Abstract:The
 

direct
 

measurement
 

operation
 

of
 

plasma
 

jet
 

temperature
 

is
 

complicated
 

and
 

the
 

particles
 

types
 

are
 

easily
 

disturbed,in
 

this
 

paper,the
 

temperature
 

characteristics
 

of
 

atmospheric
 

discharge
 

plasma
 

jets
 

are
 

analyzed
 

based
 

on
 

emission
 

spectroscopy
 

at
 

different
 

powers.The
 

plasma
 

emission
 

spectra
 

at
 

different
 

discharge
 

powers
 

are
 

diagnosed
 

by
 

a
 

pin-canister
 

corona
 

discharge
 

device
 

with
 

air
 

as
 

the
 

medium
 

at
 

a
 

atmospheric
 

pressure
 

of
 

0.2
 

MPa.The
 

vibration
 

temperature
 

and
 

electron
 

temperature
 

of
 

particles
 

are
 

calculated
 

by
 

Boltzmann
 

slope
 

method
 

and
 

bispectral
 

intensity
 

method,and
 

the
 

molecular
 

rotational
 

temperature
 

is
 

fitted
 

by
 

LIFBASE
 

software.The
 

results
 

show
 

that
 

with
 

the
 

increase
 

of
 

power
 

from
 

500
 

W
 

to
 

1
 

000
 

W,the
 

relative
 

intensity
 

of
 

emission
 

spectrum
 

increases
 

with
 

power,and
 

the
 

types
 

of
 

active
 

particles
 

also
 

increase,the
 

vibration
 

temperature
 

of
 

particles
 

increase
 

from
 

5
 

200
 

K
 

to
 

7
 

000
 

K,and
 

the
 

electron
 

excitation
 

temperature
 

increases
 

from
 

16
 

700
 

K
 

to
 

17
 

200
 

K,the
 

fitting
 

molecular
 

rotation
 

temperature
 

is
 

between
 

300
 

and
 

550
 

K.It
 

is
 

concluded
 

that
 

the
 

discharge
 

power
 

directly
 

affects
 

the
 

plasma
 

jet
 

temperature
 

and
 

particle
 

type,and
 

this
 

study
 

can
 

provide
 

reference
 

for
 

the
 

application
 

of
 

plasma
 

surface
 

treatment.
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0 引 言

  大气等离子体射流根据放电方式,可以产生不同

温度的等离子体射流,同时改变工作气体可以产生不

同活性粒子的等离子体射流,因此在半导体制造、材料

改性及刻蚀、材料表面处理、电子屏幕、消菌杀毒[1]等

重点领域有着广阔的应用前景且等离子体工艺与传统

工艺相比具有很大的优势,所以国内外也掀起了对等

离子研究的热潮。现如今等离子放电方式一般可以分

为电晕放电、辉光放电、介质阻挡放电、射频放电、滑动

电弧放电等,而在工业领域中,电晕放电等离子体被广

泛应用于表面处理、生物灭菌[2]等方面,因此对大气放

电等离子体参数的研究就有很大的应用价值。
电晕放电等离子体是通过高频电压使电极周围的

空气电离而产生。目前在电晕放电等离子体理论研究

和应用方面国内外学者已经做了大量的工作。在理论

研究方面,山东大学张远涛教授等[3]对大气压下气体

放电进行了数值模拟,提出利用数值模拟的方法对等

离子体放电特性和参数进行分析,提出了一套适合分

析大气压环境的理论方法,为实际应用提供了指导。
赵文华博士等[4]通过发射光谱法研究了在尖-板电极

结构下,通过改变电压大小和电极之间的距离来分析

光谱强度的变化。李彦飞等[5]通过光谱研究了空气电

晕放电的发展过程以及利用光谱信息来判断放电程

度。伊本卓尔大学SABER等[6]对大气压下尖-板电极

结构空气电晕放电的等离子体能量效率进行研究,利
用递归最小二乘法的数学方法研究了他们的演化过

程,对脉冲电压与直流电压、干燥空气与潮湿空气对测

量电流、放电功率和等离子体能效等参数的影响进行

了比 较 研 究。在 实 际 应 用 方 面,SOHBATZADEH
 

等[7]发现纱线经等离子处理后强度以及浮力功能和防

水性能都有明显的上升。中国民航大学邹田春教授

等[8]利用等离子喷枪对碳纤维增强树脂基复合材料进

行处理后,材料的表面润湿性能、表面活性以及胶接

强,对比处理之前有明显的提升。
等离子射流在工业中多应用于材料表面的清洗或

者改性,通常需要等离子喷枪距被处理材料很近,要求

在处理材料达到预期效果的同时不能损伤材料的原有

的性质,所以研究以大气为介质的等离子体射流的温

度参数有着重大意义。本文使用课题组自主研发的空

气电晕放电等离子设备,通过光谱仪测得不同功率下

等离子射流的发射光谱,进而求出等离子体射流中分

子的振动温度和激发温度,使用LIFBASE软件拟合出

分子转动温度,最终总结出功率对等离子体温度参数

的影响。

1 实验装置与理论分析

1.1 实验装置

如图1所示,等离子射流是由自主研发的针-筒
放电装置产生。等离子体装置的电源采用交流高压

电源,输出频率
 

20—80
 

kHz,其中高压部分接到内部

一根针状铜质电极上,筒状金属外壳是外电极,通过

高压探头测量电源输出的电压,电流通过串联在回

路中的50
 

Ω电阻R 得到。实验所采用的工作气体

为空气,气压通过调压阀进行调节。光谱测量系统

由计算机、海洋光学发射光谱仪(2
 

048
 

pixel,检测范

围200—900
 

nm)以及光纤组成,等离子射流从喷枪

发射出,所产生的光信号由光纤探头捕捉,通过光纤

传入光谱仪,产生的实验数据由计算机储存。

图1 等离子射流产生装置与光谱系统装置图

Fig.1 Plasma
 

jet
 

generating
 

and
 

spectral
 

system
 

device

1.2 理论分析

如今等离子射流参数诊断方法主要分为侵入式

和非侵入式诊断,由于侵入式测量方法,如朗缪尔探

针法[9]等是直接与等离子体射流中的粒子接触,会
对数据造成一定影响,所以选择发射光谱法这种非

侵入式的高精度原位测量方法[10]。
1.2.1 等离子体粒子振动温度

本次实验采用空气作为介质,由于氮气(N2)在
空气中占78%,所以 N2 的第一正带系谱线(B2Πu-
A3Π4u)和第二正带系谱线(C3Πu-B3Πg)容易激发。
图1中等离子体射流所产生的光信号利用光谱仪进

行分析后形成发射光谱,观察光谱图选取N2 的第二

正带(C3Πu-B3Πg)谱线,利用玻耳兹曼曲线法计算粒

子的振动温度[11]。理论上分析,当等离子体处于局

部热平衡状态(local
 

thermal
 

equilibrium,LTE)下,
激发态能级上的粒子数满足玻耳兹曼分布定律,两
条原子谱线对应辐射粒子数满足[12]:

 

Nm

Nn
=
gm

gn
exp(-

Em-En

kTe
), (1)
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式中,Nm、Nn 为处于 m和n能级上的粒子数,
 

gm、

gn 为m和n能级上的权重,
 

Em 和En 为对应能的

能量,
 

k为玻耳兹曼常数,同一原子辐射谱线强度可

以表示为:

Iml=NmhvmlAml=NnhvnlAnl, (2)
式中,Iml、Inl表示对应谱线的相对强度,vml、vnl表示

从m、n能级跃迁到能级的辐射频率,Aml、Anl表示相

应的自发辐射概率。由上式(1)、(2)可以得到:

ln(
Iv'v''

vv'v''Av'v''
)=-

Em-En

kTv
+B, (3)

式中,B 为 常 数,Em-En 为 自 变 量,ln(Iv'v″/vv'v″

Av'v″)为因变量找点,并将所得结果利用最小二乘法

进行处理,最后拟合得出的一条直线,如图2所示,
其斜率的倒数就是粒子的振动温度Tv

[12]。

图2 玻耳兹曼拟合曲线

Fig.2 Boltzmann
 

fitting
 

curve

1.2.2 等离子体电子激发温度

等离子体射流的电子激发温度是等离子射流中

的重要参数,由于具有高能量的电子会与介质气体

中的原子发生非弹性碰撞,将介质气体中的原子激

发到不同电子能级,所以不同激发电子能级的粒子

布局数就反应了等离子体射流的电子能量分布[13]。
根据图1装置所测的光谱数据,选取两条相对清晰

的原子谱线强度的方法来求解等离子体射流的电子

激发温度,双谱线法是根据同一原子的两条不同的

特征谱线强度与激发能态间的确定关系来测量电子

温度。假设同种原子的两条特征谱线λ1、λ2,激发能

量分别为E1和E2,则在LTE下,两条谱线的强度

满足[14]
 

:

I1
I2

=
A1g1λ2
A2g2λ1

exp(-
E1-E2

kTe
), (4)

将上式移项两边取对数整理可得:

Te=-
E1-E2

k ln
A1g1λ2I2
A2g2λ1I1

, (5)

式中,Ai 为相应能级上的自发跃迁概率,gi 为响应

能级上的简并度,参数均可在NIST原子数据库中查

到,Ii 为光谱强度,Te 为电子激发温度。

1.2.3 等离子体分子转动温度

等离子体射流的分子转动温度是区分热等离子

体和冷等离子体的重要参数。由于气体分子间的转

动能级的空隙十分微小,所以在电场的作用下气体

分子间容易发生碰撞,在频繁的碰撞中,分子间的转

动能和平动能达到平衡的状态,即等离子射流中的

气体温度近似于分子的转动温度[15]。
由双原子分子光谱理论可知,从高能级(e',v',

J')到低能级(e″,v″,J″)跃迁谱线强度可以表示为[16]:

Ie'v'J'e″v″J″=Ne'v'J'Ae'v'J'
e″v″J″hve'v'J'

e″v″J″, (6)
式中,

 

Ne'v'J'为高能级粒子数,Ae'v'J'
 

e″v″J″为高低能级辐射

跃迁系数,h 为普朗克常量,ve'v'J'
 

e″v″J″为跃迁频率,e、v、J
为电 子、振 动、转 动 量 子 数。在 LTE 假 设 下(Te

=Tv=Tr),高能级粒子的布居数服从玻耳兹曼

分布[16]:

Ne'v'J'=
L
δ ×

  N
ge'(2J+1)exp(-

εe'
kTe

-
εv'
kTv

-
εJ'
kTr

)

QeQvQr
,(7)

 

式中,N 为粒子总数,εe'、εv'、εJ'分别为电子能、振动

能、转动能;Tr 为转动温度,QeQvQr 为相应的分配

函数,L 为强度变化因子,ge'为电子能级简并度,同
核分子σ=1,异核分子σ=2。

结合式(6)和式(7),可知上能级布居数只随温

度改变,因此可以通过图1所得到的实验数据和软

件中的模拟数据进行拟合,计算等离子体的转动温

度,结果如图9所示。
本文使用LIFBASE软件对等离子射流的转动

温度进行拟合。在求转动温度时,通常采取 OH
(A2Σ+

 

-X2Π,0-0)谱线和 N2(B2Σu-X2Σg,0-0)谱
线与软件中的模拟光谱进行对比,若实验光谱与模

拟光谱能拟合成功,则模拟光谱的转动温度为等离

子射流的转动温度[14]。

2 结果与讨论

2.1 等离子射流发射光谱分析

图3所示为固定压强0.2
 

MPa、工作功率900
 

W
时,空气电晕放电等离子发射光谱的谱线图。在电

晕放电过程中,与高压电极直接连接的铜质电极周
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围会形成强大电场,电极附近的气体被电离,因此会

产生大量的激发态粒子。粒子在跃迁到基态或者低

能级的时候,多余的能量会以光子的形式辐射出去,
最终形成光谱,粒子具有不同的激发态导致发射光

谱不同[16,17]。所以可以利用发射光谱法对空气电晕

放电产生的等离子体射流中的粒子成分以及温度等

参数进行研究,由于当光的波长小于200
 

nm时,光
在空气中容易被吸收,而波长大于900

 

nm的红外光

有较强的辐射,会对实验所产生的等粒子体有影响,
所以本实验中得到的粒子的光谱大多集中在200—

900
 

nm的可见光范围内[13]。
如图3所示,实验中等离子体射流的发射光谱

主要集中在200—400
 

nm且发射强度较高,由于空

气中含有N2、O2 和H2O等气体,所以可以看到的谱

线会有200—300
 

nm的NO-γ(A2Σ+-X2Π)带系谱

线,300—390
 

nm 的 N2(C3Πu-B3Πg)第二正系统谱

线,390—480
 

nm的 N+2 (B2Σu-X2Σg)第一负带系谱

线,以及
 

308.4
 

nm的 OH(A2Σ+-X2Π,0-0)谱线、

777.2
 

nm 和844.9
 

nm 处的 OI谱线[18]。其中 N2
第二正带系、N+2 的第一负带系以及 O原子的产生

是由于高能分子、O分子的非弹性碰撞,OH谱线的

出现可能是与空气中的水分子反应产生[17]。

图3 空气放电等离子体射流全谱图

Fig.3 Full
 

spectrum
 

of
 

air
 

discharge
 

plasma
 

jet

2.2 不同功率下等离子射流发射光谱强度分析

图4为不同功率下空气电晕放电等离子体射流

的光谱图,在不同功率下,250—450
 

nm的谱线相对

集中且相对度较高,只有功率上升至700
 

W 的时候,

500—800
 

nm才会产生明显的光谱,且谱线强度低于

450
 

nm之前的强度。总体上,随着放电功率的增加,
等离子体射流中各条谱线的相对强度均有增强的趋

势,见图5,选取光谱中相对强度最大的335.4
 

nm谱

线峰值,可以清晰地观察到光谱的相对强度在随着

功率增加而增强。
当放电功率为500

 

W 和600
 

W 时,比较明显的

谱线范围在300—400
 

nm处,由于当功率低的时候,
此波段的主要谱线是由 N2 分子谱带和一些跃迁能

量要求较低、跃迁频率较高的 O和 N所产生,随着

功率的增加,当功率上升至700
 

W 以后,一些跃迁能

量要求较高、跃迁频率较低的N、O、N+、O+ 等谱线

(主要在500—800
 

nm)能被明显地观察到[17]。由于

功率的增加,电极周围的电场强度也随着增加,空气

的电离能力增强,因此电子能够从电场中获得更高

的能量去跃迁,且高能粒子与空气中的分子碰撞的

概率也随之增加,从而产生更多激发态的原子,光谱

的强度也随之增强。

图4 不同功率下的等离子体射流发射光谱图

Fig.4 Emission
 

spectra
 

of
 

plasma
 

jets
 

at
 

different
 

powers

图5 不同功率下等离子体发射光谱相对强度对比图

Fig.5 Comparison
 

of
 

relative
 

intensity
 

of
 

plasma
 

emission
 

spectra
 

at
 

different
 

powers
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2.3 不同功率下振动温度分析

根据图3,可以清晰地观察到第二正带系的一系

列光谱和带系中各转动峰的相对强度,因此本次实

验选取第二正带系中的3组振动序带(选取8组数据

减少实验误差):Δv=-1(0-1,1-2),Δv=-2(0
-2,1-3,2-4)和Δv=-3(0-3,1-4,2-5),通
过在NIST查询相关谱线参数(如表1所示),最后利

用最小二乘法线性拟合后可以求出不同功率下的N2
振动温度。

表1 N2 第二正带系振动能级参数

Tab.1 Vibrational
 

energy
 

level
 

parameters
 

of
 

N2
 

second
 

positive
 

band
 

system

v'→v″ λv'v″/nm Av'v″/(×106
 

s-1)

0-1 357.6 7.33
1-2 353.6 4.61
0-2 380.4 2.94
1-3 375.4 4.10
2-4 370.9 3.37
0-3 405.8 0.92
1-4 399.7 2.49
2-5 394.2 2.63

通过图5可以得到不同功率下的等离子发射光

谱相对强度,然后结合表1将相应的参数带入公式

中,最终对实验数据进行拟合可以清晰地得到不同

功率下粒子的振动温度,结果如图6所示,从图中可

以观察到数据在拟合直线两侧均匀分布,所以拟合

结果在可接受范围内。

图6 不同功率下等离子体振动温度拟合

Fig.6 Plasma
 

vibration
 

temperature
 

fitting
 

under
 

different
 

powers

从图7中可以观察到等离子体振动温度随着功

率的增加呈现上升趋势,当功率小于800
 

W 时的斜

率比900
 

W 之后的斜率大,说明800
 

W 之前粒子振

动温度上升速度较快,900
 

W 之后上升缓慢。其原

因是功率的增加,使得电子能量分布发生变化,产生

了许多高能量密度的电子,进而增加了处于基态的

N分子与自由电子非弹性碰撞频率,因此造成了分

子的振动温度的上升,空气随着功率的增大,激发越

来越充分,当达到饱和后,振动温度上升速度也将

变缓。

图7 不同功率下的等离子体振动温度

Fig.7 Plasma
 

vibration
 

temperature
 

at
 

different
 

powers

2.4 不同功率下电子激发温度分析

本实验工作气体为空气,因此电离空气会产生

大量的N的激发态,使用双谱线强度法,根据图5,选
择同属于N原子谱系下,且发射强度较高,谱线较为

清晰的335.4
 

nm和378.9
 

nm谱线来计算电子激发

温度,通过NIST官网查询相关光谱参数带入式(5),
参数见表2。

表2 N原子光谱参数

Tab.2 Atomic
 

spectral
 

parameters
 

of
 

nitrogen

λ/nm E/eV A/s-1 g
335.4 39.35 5.5×107 6
378.9 43.82 2.4×106 2

图8为等离子体电子激发温度随不同放电功率的

变化趋势,可以发现,当气体压强固定在0.2
 

MPa、功
率达到500

 

W时,空气电晕放电等离子体的电子激发

温度大约为16
 

776
 

K,随着功率达到1
 

000
 

W,电子温

度也随之上升为17
 

188
 

K,电子激发温度随着功率的

增加呈现上升趋势。因为随着电功率的增加,电场强

度也随之增加,电场所做的功主要施加在自由电子上,
且自由电子平均自由程不变,所以自由电子所能获得

的期望能量也就越高,电子平均能量的高低主要反应
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在电子激发温度的变化上,导致电子的激发温度随功

率的增加而增加。

图8 不同功率下等离子体电子激发温度

Fig.8 Plasma
 

electron
 

excitation
 

temperature
 

at
 

different
 

powers

2.5 不同功率下等离子体转动温度分析

选取N+2 的第一负带系谱线(B2Σu-X2Σg)中的

389—392
 

nm谱线,在不同放电功率下用LIFBASE
软件与模拟谱线进行拟合,进而求出气体分子的转

动温度。图9是700
 

W功率下进行的实验光谱与模

拟光谱的拟合图,图10为利用相同方法得到的不同

功率下气体转动温度随着功率变化的趋势图,从300
 

K上升至550
 

K左右,随着功率的增加呈现上升趋

势。其原因可以从两个方面来考虑,首先粒子的热

运动效应,随着功率的上升,伴随着电场强度的增

加,从而使得粒子热运动的剧烈程度增加,造成气体

温度升高。其次粒子的数目,放电功率的增加导致

等离子体射流的放电区域的增加和气体电离程度进

图9 700
 

W 功率时实验光谱与模拟光谱的拟合

Fig.9 Fitting
 

of
 

experimental
 

spectrum
 

and
 

simulation
 

spectrum
 

at
 

700
 

W
 

power

图10 不同功率下的等离子体转动温度

Fig.10 Plasma
 

rotation
 

temperature
 

at
 

different
 

powers

一步加深,从而使带电粒子数目增加,最终导致气体

温度的升高。带电粒子数目和热运动剧烈程度增加

的原因导致等离子体的气体温度进一步升高[19]

3 结 论

本文主要采用发射光谱法对不同功率下等离子

的粒子种类及温度特性进行了分析。利用发射光谱

非侵入式诊断方法,可以精确测量到等离子射流中

的粒子种类,随着功率从500
 

W 上升到1
 

000
 

W,等
离子体射流的光谱强度不断升高的同时,活性粒子

的种类也在增加,当功率大于700
 

W 后,O原子大量

激发,产生的活性粒子主要为羟基、单态 O原子等。
随着放电功率的增加,振动温度、激发温度以及转动

温度都呈现上升趋势,电子激发温度远大于振动温

度和转动温度,可达17
 

200
 

K。当功率达到800
 

W,
振动温度和转动温度的上升趋势逐渐变缓,振动温

度由5
 

200
 

K上升至7
 

000
 

K,转动温度由300
 

K上升

至550
 

K。综上所述,放电功率是影响大气等离子射

流温度参数和粒子种类的重要因素,在等离子应用

中可以根据不同应用环境选择合适功率,达到最佳

的应用效果。
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