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大气压 Ar/NH3介质阻挡辉光放电的仿真研究
*
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(西安交通大学电气工程学院,电力设备电气绝缘国家重点实验室,西安 710049 )

( 2012年 6月 10日收到; 2012年 7月 15日收到修改稿 )

为了研究大气压下氩气 (Ar)中掺杂氨气 (NH3)的 Ar/NH3 介质阻挡辉光放电的放电机理,通过建立一个多粒

子的自洽耦合流体模型,采用有限元方法进行数值计算,得到了气体间隙压降、介质表面电荷密度、放电电流密度

随时间的周期变化波形,以及带电粒子、中性粒子与空间电场强度的时空分布.仿真计算结果表明: 气体间隙的周

期击穿过程主要由气隙电压控制,并受气隙两侧介质极板上积聚的表面电荷的影响.气隙间带电粒子密度和电场强

度的时空分布表明本文的放电过程存在阴极位降区、负辉区、法拉第暗区、等离子体正柱区等辉光放电的典型区

域,放电模式为大气压辉光放电. 在 Ar/NH3 等离子体中,主要的正离子为 NH+
3 ,其次为 Ar+2 ,主要的负离子为 NH−

2 ;

NH3 分解产生的主要的激发态分子为 NH, NH2 和 N2H3,而最终的稳态产物主要是 N2 和 H2.
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1 引 言

介质阻挡放电 (dielectric barrier discharge,

DBD) 是大气压下获得低温非平衡等离子体的有

效手段, 是目前气体放电领域的研究热点之一 [1].

在大气压下, DBD一般为丝状放电形态,且已经应

用于材料表面处理过程,但是存在两个显著的缺点:

放电空间由大量的细丝通道构成,无法对材料表面

进行均匀地处理;细丝放电通道细小且电流密度较

大,很容易造成被处理材料表面烧蚀或穿孔 [2]. 但

在某些特殊的工作条件 (主要是稀有气体氛围)下,

DBD能够工作在均匀形态下,更适合于材料表面改

性、薄膜沉积等领域,因而引起了人们的广泛关注.

Okazaki等 [3]首先报道了一种氦气中稳定的大

气压辉光放电 (atmospheric pressure glow discharge,

APGD).此后, Massines等 [4] 通过电气参数测量、

像增强电荷耦合器件 (intensified charge-coupled de-

vice, ICCD)相机观测等手段证实了氦气 APGD具

有类似低气压辉光放电的空间结构. Golubovskii

等 [5] 实验研究了氮气中大气压 Townsend放电 (at-

mospheric pressure Townsend discharge, APTD),指出

不同的阻挡介质材料对均匀放电的形成有着重要

影响,即介质材料表面大量吸附位置中的电子解吸

附过程为下半周期均匀放电的形成提供了种子电

子. 但是, 完全的实验研究较难观测放电内部参数

的变化过程,不能很好地揭示大气压均匀放电的内

部机理,因而国内外学者进行了大量的数值仿真研

究工作. Golubovskii[6], Kortshagen[7], Massines[4] 等

对氦气 APGD, Choi[8], Maiorov[9] 等对氮气 APTD

进行了仿真研究工作; 王德真 [10,11]、王新新 [12]

等研究小组也对氦气 APGD或氮气 APTD进行了

一定的数值模拟研究. 然而, 目前大气压空气、氮

气中的均匀放电主要是 APTD, 相比 APGD, 其电

子、离子等活性粒子密度相对较低 [13]. 在氦气

中 APGD 易于实现, 但在纯氩气中 APGD 却极难

实现 [14]. 这主要是由于氦气中通常会混入极少

量的空气, 或含有大约 10−3%的氮气杂质, 而亚稳

态氦原子能够和氮分子发生彭宁电离过程, 从而

在较低的折合电场强度 E/N 下获得较高的电离
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率,使得 APGD易于形成 [6];而亚稳态氩原子的能

量 (11.6 eV) 不足以电离氮分子 (15.5 eV), 彭宁电

离过程的缺失是纯氩气中 APGD极难实现的一个

重要原因 [14]. 如果氩气中掺杂某种气体的电离能

小于 11.6 eV,则 APGD就有可能产生 [14]. Massines

等曾经报道过在氩气中掺杂氨气以增强彭宁电离

过程而实现氩气中的 APGD[15],但对于等离子体内

部物理化学过程并未进行深入研究.由于使用氩气

的成本远低于氦气 [16], 因而均匀且稳定的以氩气

为主要稀释气体的 Ar/NH3 APGD对于聚合物材料

在线均匀表面改性和薄膜沉积 (尤其是在合适的基

底上沉积 Si3N4 薄膜
[17])等领域,是很具有应用价

值的.

为了研究 Ar/NH3APGD 的物理化学过程, 本

文建立了大气压 Ar/NH3 DBD 的一维流体自洽仿

真模型,比较全面地考虑了所涉及的主要粒子和化

学反应. 模型应用有限元方法进行数值求解, 对放

电过程中的电子、离子、主要中性粒子与电场强

度的时空变化过程及介质表面电荷密度的周期演

变过程进行了详细分析,同时讨论了放电过程的主

要产物.

2 数值仿真模型

2.1 Ar/NH3 DBD的电极结构

本文放电所采用的电极结构如图 1 所示. 两

个平行平板电极表面覆盖厚度分别为 d1, d2 的

阻挡介质, 气体间隙宽度为 dg 其介电常数取

为真空中的介电常数 ε0, 阻挡介质的介电常数

为 ε1 = εr1ε0, ε2 = εr2ε0. 两个电极之间施加正

弦电压 va(t) = Va sin(2πft), Va 为幅值, f 为频率;

iT(t)为总的放电电流密度.设介质上的电压为 Vd,

气隙电压为 Vg,则外施电压 va = Vd + Vg.

2.2 控制方程与粒子反应

本文假定所讨论的均匀大气压 DBD沿径向是

均匀的,而且电极的尺寸远远大于气体放电间隙宽

度,因而可以采用一维流体自洽模型. 模型计算中

主要考虑 Ar/NH3DBD中密度较大的粒子 [18,19],包

括 e, Ar+, Ar+2 , Ar∗, NH+
3 , N+, NH−

2 , H−, NH2, NH,

N, N2, H, H2, N2H4, N2H3 共计 16 种粒子, 而 Ar,

NH3 为背景粒子. 其中激发态粒子 Ar∗ 代表 Ar原

子的 4s能级激发态,包括亚稳态和共振态. 由于共

振态和亚稳态的能级接近,两者之间易于相互转化,

且动力学行为相似,因此本文中将两者考虑为一种

统一的亚稳态粒子 Ar∗[20]. 由玻尔兹曼方程, 可得

到在迁移扩散近似下,各个粒子在放电空间的输运

浓度由连续性方程和动量方程描述 [21]:

∂ne

∂t
+∇ · (Γe) = Se, (1)

∂n+

∂t
+∇ · (Γ+) = S+, (2)

∂n−

∂t
+∇ · (Γ−) = S−, (3)

∂nn

∂t
+∇ · (Γn) = Sn, (4)

Γe = −De∇ne + neµe∇V, (5)

Γ+ = −D+∇n+ − n+µ+∇V, (6)

Γ− = −D−∇n− + n−µ−∇V, (7)

Γn = −Dn∇nn, (8)

其中, 下标 e, +, −, n分别代表电子、正离子、负

离子、中性粒子密度, Γ 为相应粒子通量, S 为相

应粒子源项, D 为相应粒子扩散系数, µ 为相应粒

子迁移率, V 为电位.

图 1 平行平板 DBD结构示意图

电位 V 满足泊松方程

∇ · (−ε∇V ) = e0(n+ − ne − n−), (9)

其中, ε为介电常数, e0为元电荷电量.

电子的迁移率和扩散系数通过 Boltzmann 方

程求解器 BOLSIG+[22] 获得. 中性粒子 j 的扩

散系数 Dj(m
2/s) 的计算, 首先应用二组分碰撞
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的 Chapman-Enskog公式得到粒子 j 在背景气体 i

(Ar、NH3)中的扩散系数,即 [23]

Dij =
3

16

kBTg

ptot

(2πkBTg/mr)
1/2

πσ2
ijΩD(Ψ)

, (10)

其中, kB 为玻尔兹曼常数; Tg 为气体温度; mr 为

约化质量; ptot 为总气压; σij 为二组分碰撞直径;

ΩD(Ψ)为扩散碰撞参数.

本模型中假定气体温度 Tg 为室温 300 K,

σij = (σi+σj)/2, Ψ = Tg/εij ,而 εij = (εiεj)
0.5 [23].

εj 和 σj 为粒子的 Lennard-Jones 参数, 单位为 eV

和Å,见文献 [19]. ΩD(Ψ)计算公式为

ΩD(Ψ) =
A

ΨB
+

C

eDΨ
+

E

eFΨ
+

G

eHΨ
, (11)

参数 A = 1.06036, B = 0.15610, C = 0.19300, D =

0.47635, E = 1.03587, F = 1.52996, G = 1.76464

和 H = 3.89411[24]. 则在背景气体混合物中粒子的

扩散系数 Dj 的计算采用 Blancs法则 [19]:
ptot
Dj

=
∑
i

pi
Dij

, (12)

其中, pi为背景气体 i的分气压.

离子 j 在背景气体 i中的迁移率 (m2·V−1·s−1)

采用低电场 Langevin公式 [23]

µij = 0.514m0.5
r

Tg

ptot
α−0.5
i , (13)

其中, αi 为气体分子 i 的极化率, 单位为Å3, 见文

献 [19].

从而离子 j 在混合气体中的迁移率 µj 使

用 Blancs法则.

离子的扩散系数可以从爱因斯坦关系式获得

D±
j =

kBTion

e
µj , (14)

其中, Tion为离子温度,假定等于气体温度.

由于放电是在大气压下进行的,且电离度较低,

某些反应过程要比均匀放电的特征时间短很多,从

而可以对 Ar/NH3DBD反应过程进行简化. 连续性

方程 (1) 至 (4) 中的源项 S 选取了反应速率较大

的 44个化学反应,见表 1.

对于大气压 DBD, 假设电子的碰撞频率很高,

带电粒子的动量和能量达到平衡的所需时间远小

于放电的特征时间, Cook和 Haydon通过对射频放

电的研究验证该假设的准确性 [30,31], 即满足局域

场近似 (local field approximation, LFA),则表 1中速

率系数 k1, k2 可通过 Boltzmann方程求解器 BOL-

SIG+得到 [22];速率系数 k3, k4 通过文献 [29]中的

电子吸附碰撞截面数据计算得到; 电子温度 Te 通

过 BOLSIG+得到的电子温度与折合电场 E/N的关

系获得.

表 1 Ar/NH3DBD反应模型中所涉及的化学反应

编号 粒子反应 速率系数 文献

1 Ar + e → Ar+ + 2e k1 [22]

2 Ar + e → Ar∗ + e k2 [22]

3 Ar∗ + e → Ar+ + 2e 6.8× 10−15T 0.67
e m3·s−1 [25]

4 Ar+ + 2Ar → Ar+2 + 2e 2.5× 10−43 m6·s−1 [25]

5 2Ar∗ → e + Ar + Ar+ 1.2× 10−15 m3·s−1 [20]

6 Ar+2 + e → Ar∗ +Ar 7× 10−13 m3·s−1 [26]

7 Ar∗ → Ar + hν 3.2× 107 s−1 [19]

8 e + Ar + Ar+ → Ar + Ar 2.3× 10−34T−2.5
g m6·s−1 [27]

9 Ar+ + 2e → Ar∗ + e 5× 10−39T−4.5
e m6·s−1 [27]

10 Ar+2 + e → Ar∗ +Ar∗ 5.4× 10−14T−0.66
e m3·s−1 [25]

11 NH3 +Ar∗ → NH2 +H+Ar 5.8× 10−17 m3·s−1 [28]

12 NH3 +Ar∗ → NH+ 2H +Ar 5.2× 10−17 m3·s−1 [28]

13 NH3 +Ar∗ → NH+
3 + e + Ar 4.2× 10−17 m3·s−1 [28]
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表 1 (续)

编号 粒子反应 速率系数 文献

14 NH+
3 + e → NH2 +H 1× 10−13T−0.5

e m3·s−1 [28]

15 NH2 +NH → N2H3 1.2× 10−16 m3·s−1 [28]

16 NH+H → N+H2 6× 10−17 exp(−166/Tg) m3·s−1 [28]

17 NH+NH → N2 +H+H 1.2× 10−15 m3·s−1 [28]

18 N2H3 +H → NH2 +NH2 2.7× 10−18 m3·s−1 [28]

19 NH2 +H+Ar → NH3 +Ar 6× 10−42 m6·s−1 [28]

20 NH2 +NH2 +Ar → N2H4 +Ar 2.9× 10−42 m6·s−1 [18]

21 H+H+Ar → H2 +Ar 6.4× 10−45 × (Tg/300)−1 m6·s−1 [28]

22 N+N → N2 5.01× 10−20 exp(−1× 103/Tg) m3·s−1 [19]

23 N2H4 +Ar → NH2 +NH2 +Ar 6.6× 10−15 exp(−20615/Tg) m3·s−1 [28]

24 H+N2 → NH+N 2.7× 10−16 exp(−12609/Tg) m3·s−1 [28]

25 NH3 +Ar → NH+H2 +Ar 1.1× 10−15 exp(−47032/Tg) m3·s−1 [28]

26 NH3 +Ar+ → NH+
3 +Ar 1.3× 10−15 m3·s−1 [28]

27 H− +Ar → H+Ar + e 2.8× 10−16 m3·s−1 [19]

28 H− +H → 2H + e 2× 1015 m3·s−1 [19]

29 H− +NH+
3 → NH3 +H 3× 10−12 × (Tg/300)0.5 m3·s−1 [19]

30 H− +Ar+2 → H+Ar + Ar 2× 10−13 m3·s−1 [28]

31 NH3 + e → NH2 +H− k3 [29]

32 NH3 + e → NH−
2 +H k4 [29]

33 NH−
2 +H2 → NH3 +H− 2.3× 10−17 m3·s−1 [28]

34 NH−
2 +NH+

3 → NH2 +NH3 2× 10−13 m3·s−1 [28]

35 H− +NH3 → NH−
2 +H2 8.8× 10−19 m3·s−1 [28]

36 NH−
2 +Ar+2 → NH2 +Ar +Ar 2× 10−13 m3·s−1 [28]

37 Ar + N2 → N+N+Ar 4.3× 10−16 exp(−86460/Tg) m3·s−1 [28]

38 N2 +N2 → N+N+N2 4.3× 10−16 exp(−86460/Tg) m3·s−1 [28]

39 N2H4 +H → N2H3 +H2 1.2× 10−11 exp(−1260/Tg) m3·s−1 [28]

40 N2H4 +NH2 → N2H3 +NH3 5.2× 10−19 m3·s−1 [28]

41 NH2 +H2 → H+NH3 2.1× 10−18 exp(−4277/Tg) m3·s−1 [28]

42 Ar+ +N → N+ +Ar 1× 10−17 m3·s−1 [28]

43 Ar+ +N2 → N+ +N+Ar 5× 10−18 m3·s−1 [28]

44 N+ +NH3 → N+NH+
3 2.4× 10−15 m3·s−1 [28]
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总放电电流密度 iT(t) 为带电粒子产生的

传导电流与位移电流密度之和, 可通过修改后

的Morrow-Sato公式得到 [32]

iT(t) =

(∫ x2

x1

ic(x, t)dx+ ε0
∂va
∂t

)
/(

d1

εr1
+ dg +

d2

εr2
,

)
, (15)

ic(x, t) =e
[
ΓAr+(x, t) + ΓAr+2

(x, t) + ΓNH+
3
(x, t)

+ ΓN+(x, t)− Γe(x, t)

− ΓNH−
2
(x, t)− ΓH−(x, t)

]
. (16)

2.3 边界条件

对于本文的物理模型,粒子流与边界界面的相

互作用对于放电过程的发展具有极为重要的作用.

边界条件的选取要保证物理过程的合理性及计算

过程的稳定性.

对于粒子的连续性方程,假定除电子外无其他

带电粒子离开介质表面,则正、负离子在界面处扩

散通量被忽略且离开介质表面进入等离子体的通

量为零. 对于电子, 当介质界面为阳极相时电子迁

移通量远大于扩散通量; 当为阴极相时, 电子通量

主要是正离子碰撞轰击介质表面产生的二次电子

通量,且通常远大于扩散通量. 对于中性粒子,在界

面处使用零通量边界条件.即

Γ+ · un =

 n+u+E · un, E · un > 0,

0, E · un 6 0,
(17)

Γ− · un =

 0, E · un > 0,

−n−u−E · un, E · un 6 0,
(18)

Γe · un =

−
∑

γsecΓ+ · un, E · un > 0,

−n−u−E · un, E · un 6 0,
(19)

Γn · un = 0, (20)

其中, un 为指向介质表面的单位矢量, γsec 为二次

电子发射系数,本文取 0.01.

对于电位泊松方程的边界条件, 如图 1 所示,

接地电极 x = 0处电位为零,高压电极 x = d处电

位为 va(t). 由于放电中形成的带电粒子会积聚在

介质表面,因此阻挡介质与气体间隙的界面应为电

通量不连续边界,由高斯定律可得

un · (ε0εr1Ed − ε0Eg) = σ. (21)

介质上积聚的面电荷密度 σ 可通过介质处的

传导电流密度对时间积分得到

σ =

∫ t

0

ic(x, t)|x=x1,x2 dτ. (22)

3 结果与讨论

仿真中所采用的参数为:介质厚度 d1 = d2 =

1 mm, 气体间隙 dg = 2 mm, 介质的相对介电常

数 εr1 = εr2 = 9 (氧化铝陶瓷). 数值计算应用有限

元法,使用直接 UMFPACK稀疏矩阵求解器对数学

模型进行计算;设定初始条件为电子 e与氩原子离

子 Ar+的密度为 1010 m−3,其他粒子的初始密度均

为零值.由于带电粒子的连续性方程中迁移项通常

远大于扩散项,即 Peclet number很大,为了防止计

算中出现振荡,在气体间隙内增加了流线人工扩散

来保证高浓度梯度区域的计算稳定 [33].

3.1 掺杂氨气浓度为 4%时的放电电气波形

当 Ar气中掺杂 NH3 体积分数为 4%并保持总

气压为一个大气压时, 仿真计算得到 DBD外施电

压为 10 kHz, 1 kV时即可发生放电击穿,经数个交

流周期后计算达到稳态,其电气参数波形如图 2所

示. 从图 2(a)可以看出,在外施电压的半个周期内

只有一个电流脉冲出现,正负半周的脉冲幅度基本

相同且脉冲宽度大约 8 µs,放电电流相位领先于外

施电压 va(t)相位约 0.49π,这表明该放电为容性放

电. 由于受前半周期在介质表面上积聚的电荷所产

生的与外加电场同向内建电场的作用,降低了气体

间隙放电的开启电压,放电电流的峰值并不出现在

外施电压的峰值处, 而在外施电压的起始阶段, 气

体间隙上的电压 Vg(t)已达到约 500 V,导致气体间

隙的击穿,放电电流密度快速增大到约 7 A/m2,这

与文献 [15]中所述的大气压 Ar/NH3 APGD实验所

得的气隙电压 -电流密度伏安特性结果比较接近.

在放电过程中, 生成的电荷在介质表面积聚, 会形

成与外加电场反向的电场,使得气体间隙上的电场

强度迅速减弱,从而带电粒子的消失速率会远大于

生成速率, 引起放电迅速停止, 形成短时的电流脉

冲,而两侧阻挡介质板上的电压 Vd (或称为记忆电
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压)迅速增加, 表明了介质极板对放电具有抑制作

用,避免了放电过程向电弧的转化.

从图 2(b)可以看出阻挡介质表面的面电荷的

周期演化过程. 整个周期过程可大致分为 4 个阶

段,以高压侧介质板上的面电荷密度 σx2(t)为例进

行分析. A-B段: 从 A时刻起,气隙上的电压 Vg(t)

极性由负变为正, 高压侧介质板 x2 处变为瞬时阳

极相,气体间隙中的电子及负离子在电场的作用下

向阳极运动, 与介质极板上的正电荷复合, 由于此

阶段气隙空间中的电子密度较小,而负离子迁移速

度较慢,所以 σx2(t)变化缓慢并逐步减小; B-C段:

在 B时刻,气隙电压 Vg(t)增大至放电击穿电压,气

体间隙发生雪崩击穿,从而产生大量的电子迅速向

阳极 x2 处迁移运动,到达介质极板后发生电荷复

合, x2 处积聚负电荷使得 σx2(t)由正值变为负值,

介质表面电荷产生反向内建电场使得气隙中的电

场强度迅速减弱, 同时气隙上电压 Vg(t)也迅速减

小, 气体中的带电粒子损失速率超过生成速率, 放

电迅速猝灭, 此后随着外施电压的变化, 气隙上电

压 Vg(t)保持为正值, x2处仍为瞬时阳极相,电子和

负离子在电场的作用下继续向 x2处迁移, σx2(t)持

续减小至达到负的最大值; C-D阶段: 由于外施电

压的下降, Vg(t)由正变负并反向增大, x2 处变为瞬

时阴极相,正离子向阴极运动发生复合,由于 Vg(t)

尚未达到气体间隙的击穿电压, 空间中正离子数

目较少, 所以 σx2(t) 变化缓慢; D-E 段: 气体间隙

再次发生击穿, 产生大量的正离子流向阴极, 正电

荷在介质极板上积聚使得 σx2(t)迅速增大直至正

的最大值.介质极板上的电荷密度就如此做周期性

演变.从以上分析可知气体间隙的周期击穿过程主

要由气隙电压 Vg(t)控制,并受气隙两侧介质极板

上积聚的表面电荷的影响.从图可以看出面电荷密

度 σ(t)的正向最大值约 2.8× 10−5 C/m2,而负向最

大值约 −3.0 × 10−5 C/m2,这主要是由于电子的迁

移率远大于正离子,介质表面相对会积聚更多的负

电荷.

图 2 掺杂 NH3 浓度 4%时 Ar DBD的电气参数波形 (a)电压及电流波形; (b)介质表面电荷密度波形

3.2 放电空间粒子浓度与电场强度的时空

分布

图 3 为放电间隙内稳态一个周期内带电粒子

密度及电场强度的时空演化过程. 在 ωt = 1.03π

时, 在外施电压的负半周期, 气体间隙发生击穿且

放电电流密度达到负的峰值,此时 x = 3 mm处为

瞬时阴极相.

图 3(a) 可以看出, 在气体击穿时刻, 受空间电

荷的影响, 阴极附近的电场被强烈地畸变, 电场强

度在该处的峰值为 15.6 kV/cm, 存在约 0.3 mm 的

阴极位降区或鞘层区,这与低气压下辉光放电相似.

在鞘层区外,气隙中的电场强度下降较快.

图 3(b) 可以看出, 电子密度从 x = 1.5 mm

至 x = 2.0 mm处缓慢增加, 此区域电子的能量一

般较小, 不足以引起强烈的激发或电离过程, 发光

极弱, 称为法拉第暗区; 电子密度从 x = 2.0 mm

至 x = 2.63 mm处呈指数增加,在阴极鞘层边界处

达到最大值,该区域快速电子碰撞原子或分子发生

剧烈的激发和电离过程,这个区域称为负辉区;而
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图 3 带电粒子密度与气体间隙电场强度的时空分布 (a) Eg(x, t); (b) ne(x, t); (c) n
NH+

3
(x, t); (d) nAr+ (x, t); (e) n

Ar+2
(x, t);

(f) nN+ (x, t); (g) n
NH−

2
(x, t); (h) nH− (x, t)
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在阴极鞘层内电子密度迅速减小,这可从图 4电流

峰值时的电子、正负电荷密度与电场分布中较为

清晰地看出,主要是由于电子受阴极的排斥无法到

达阴极, 在阴极位降区内由于电场强度很大, 从阴

极产生的二次电子会受到电场加速形成快速电子.

图 3(c)—(f)可以看出,在阴极鞘层区内正离子

密度达到峰值,这主要是由于汤森击穿过程中带电

粒子的最大生成率出现在强电场区,高密度的正离

子会向阴极迁移并撞击其表面形成二次电子. 从

图中可知, NH+
3 离子为占主导的正离子,这是由于

潘宁电离反应 NH3 +Ar∗ → NH+
3 + e + Ar 和电

荷转换反应 NH3 +Ar+ → NH+
3 +Ar具有很高的

反应速率 [28], 使得 NH+
3 离子密度较大;氩分子离

子 Ar+2 的密度峰值要明显高于原子离子 Ar+,这主

要是由于在高气压下,在放电过程中电离产生的原

子离子 Ar+会与背景 Ar原子之间发生三体碰撞反

应 Ar+ + 2Ar → Ar+2 + 2e, 产生分子离子 Ar+2 , 而

该电荷转换时间远短于放电的击穿时间; 氮的原

子离子 N+ 的密度极低,这主要是由于其与背景粒

子 NH3发生电荷转换反应N+ +NH3 → N+NH+
3

的速率较高, 而其产生反应 Ar+ +N → N+ +Ar

和 Ar+ +N2 → N+ +N+Ar 的 反 应 速 率 相

对较低.

图 3(g), (h) 可以看出负离子的分布规律和电

子相似, 均在阴极鞘层边缘达到峰值, 而在鞘层

区内密度较低. 这主要是由于氨气为电负性气

体, 电子被背景 NH3 分子吸附形成负离子, 因而

在电子密度较大的区域负离子的密度也相对较

高. 从图中可知, NH−
2 为主导的负离子, 这主要是

由于 H− 离子易与背景 Ar 原子发生电荷转换反

应 H− +Ar → H+Ar + e而引起密度迅速下降.

图 4可以看出从 x = 1.25 mm至 x = 1.5 mm

的放电区域,电场强度较小且接近常数 0.78kV/cm,

正、负电荷的密度近似相等且保持不变,称为等离

子体正柱区. 由于气体间隙较小, 正柱区的长度较

短. x = 1 mm至 x = 1.25 mm区域为阳极辉区,正

离子受阳极的排斥而在靠近阳极处密度极低.

所以,本文模拟的放电过程存在阴极位降区、

负辉区、法拉第暗区及正柱区等辉光放电的典型

区域,为 Ar/NH3 APGD.

3.3 中性粒子密度的时空分布

图 5 为主要中性粒子密度的时空分布图.

图 5(a)所示的亚稳态粒子 Ar∗ 密度在负辉区密度

最大,这是由于在该区中因阴极位降加速而形成的

快电子极易碰撞激发 Ar原子形成亚稳态粒子 Ar∗,

而 Ar∗又会与 NH3分子发生潘宁碰撞电离过程,这

被认为是 Ar气中形成 APGD的重要原因 [14].

图 4 电流峰值时的电子、正负电荷密度与电场分布

图 5 中其他中性粒子密度在两侧介质附近

密度较大, 在中间区域密度均较小, 这主要是由

于靠近阴极区域为电子、离子及亚稳态粒子等

活性粒子密度较大的区域, 等离子体化学反应

最为剧烈, 生成的各种中性分子的数目也相对

较多. 由于中性粒子的扩散速度相对较慢, 在

下次放电到来时前次放电产生的粒子尚未完

全扩散, 而新的阴极区域又会产生大量的中性

粒子, 从而形成靠近两侧介质处密度较大的空

间分布. 图 5(b)—(e) 可见对于 NH3 分解形成的

激发态中性粒子, NH 的峰值密度最大, 而 NH2

和 N2H3 的峰值密度也均在 1018 m−3 数量级, 为

主要的激发态中性分子,这主要是由于潘宁碰撞过

程 NH3 +Ar∗ → NH2 +H+Ar 和 NH3 +Ar∗ →
NH+ 2H +Ar 的速率较高会产生大量的 NH

和 NH[28]
2 , 而这两种粒子会发生反应 NH2+NH

→ N2H3 而形成 N2H3; 而 N2H4 的峰值密度

在 1014 m−3 数量级, 密度相对较小, 主要来源于

三体碰撞反应 NH2 +NH2 +Ar → N2H4 +Ar, 该

反应也是激发态分子 NH2 损失的重要途径
[18].

图 5(f), (g) 可见 H2 分子的峰值密度在 1018 m−3

数量级,是 Ar/NH3 DBD的主要稳态产物之一 [18],

它的主要产生反应是 NH3 +Ar → NH+H2 +Ar,

虽然该反应的速率系数较小,但由于背景粒子的密

度较大,成为 H2分子的主要产生途径
[19]; N2分子
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图 5 主要中性粒子密度的时空分布 (a) nAr∗ (x, t); (b) nNH(x, t); (c) nNH2 (x, t); (d) nN2H3 (x, t); (e) nN2H4 (x, t); (f)

nH2
(x, t); (g)nN2

(x, t)

245205-9



物理学报 Acta Phys. Sin. Vol. 61, No. 24 (2012) 245205

的峰值密度在 1017 m−3 数量级,较高密度的 N2 分

子主要通过反应NH+NH → N2 +H+H形成,虽

然该反应的速率系数较小,但由于 NH分子为主要

的激发态分子,数目相对较多,因而 N2 分子也成为

主要的稳态分子产物 [19].

4 结 论

本文建立了大气压 Ar/NH3 DBD 的一维流体

自洽仿真模型, 应用有限元方法进行数值求解. 通

过对介质表面电荷密度的周期演化过程的分析,

表明气体间隙的周期击穿过程主要由气隙电压控

制, 并受气隙两侧介质极板上积聚的表面电荷的

影响.通过对气隙间粒子密度和电场强度的时空演

化过程的分析表明本文的放电过程存在阴极位降

区、负辉区、法拉第暗区、等离子体正柱区等辉

光放电的典型区域,放电模式为 APGD.在 Ar/NH3

APGD 等离子体中, 主要的正离子为 NH+
3 , 其次

为 Ar+2 ; 主要的负离子为 NH−
2 ,而 H− 负离子的密

度相对较低; NH3 分解产生的主要的激发态分子

为 NH, NH2和 N2H3,而最终的稳态产物主要是 N2

和 H2.
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Abstract

In order to investigate the mechanism of dielectric barrier glow discharge in Ar/NH3 mixture at atmospheric pressure, a multiple

particles self-consistent coupled fluid model is proposed. And the finite-element method is used in the numerical calculation model,

so the periodically varying waveforms of gas voltage, dielectric surface charge density and discharge current density are investigated.

The spatial and temporal distributions of charged and neutral particles density and space electrical field strength are also obtained. The

simulation results show that the periodic breakdown process of the gas gap is controlled by the gas voltage, and affected by dielectric

surface charges. The spatiotemporal distributions of charged particle density and electrical field strength show that the discharge under

conditions considered in this model is a typical atmospheric pressure glow discharge, and that in the discharge process there exist an

obvious cathode fall region, a negative glow region, a Faraday dark space, and a positive column region. In the Ar/NH3 plasma, the

dominant positive ions are NH+
3 , and the next ions are Ar+2 ; the dominant negative ions are NH−

2 ; the main radical molecule products

of ammonia decomposition are NH, NH2, and N2H3, but the main final stable products are N2 and H2.
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