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摘要　大气压等离子体射流（APPJ）是一种新兴的大气压等离子体放电技术，其在大气压下产生，具有放电温度和激发电压低、

放电装置灵活、操作简便安全等优点，能够在大气环境中产生，在生物医学、环境卫生、材料改性等多领域具有广泛的应用前

景。概述了近年来国内外 APPJ在环境卫生和环境污染治理等环境领域，特别是环境灭菌、环境污染物去除和环境藻类治理等

方面的应用；阐述了 APPJ的射流装置与处理方式、效果和机理；基于研究现状，探讨了 APPJ在环境领域应用存在的问题与解

决途径，主要包括其灭菌降解机理、试验规模放大、等离子体射流发生装置设计和等离子体射流电源研发；最后展望了该技术未

来在环境领域应用的发展方向和趋势。
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Abstract　Atmospheric  pressure  plasma  jet  (APPJ)  is  a  new  type  of  atmospheric  pressure  plasma  discharge
technology.  It  is  generated  under  atmospheric  pressure  and  has  the  advantages  of  low  discharge  temperature  and
excitation  voltage,  flexible  discharge  device,  simple  and  safe  operation.  It  can  be  produced  in  atmospheric
environment,  and  has  a  wide  range  of  application  prospects  in  biomedicine,  environmental  health,  material
modification and other fields. The applications of APPJ in the environmental field such as environmental sanitation
and  pollution  control  at  home  and  abroad  in  recent  years  were  comprehensively  summarized,  especially  the
applications of environmental sterilization, environmental pollutant removal and environmental algae treatment, and
its  jet  equipment,  treatment  styles,  effects  and  mechanisms  were  elaborated.  Based  on  the  research  status,  the
existing  problems  and  solutions  in  the  field  of  APPJ  environment  were  discussed,  including  its  sterilization  and
degradation  mechanism,  scale-up  of  test,  design  of  plasma  jet  generator  and  development  of  plasma  jet  power
supply.  Finally,  the  future  development  direction  and  trend  of  the  application  of  this  technology  in  the  field  of
environment were prospected.
Key words　atmospheric  pressure  plasma  jet  (APPJ);  environmental  sterilization  and  disinfection;  pollutant
removal; lake algae removal; environmental application
 

等离子体（plasma）通常被称作是除气体、液体

和固体以外的物质存在的第 4种形态。大气压等离

子体射流（atmospheric pressure plasma jet，APPJ）是
在辉光放电、电晕放电和介质阻挡放电（DBD）等基

础之上，新兴起的一种采用了单针电极、针-环、单环

（双环）和微空腔（micro-hollow）等结构放电产生等离

子体羽辉或羽流的放电形式[1-2]。APPJ具有射流温

度和激发电压低，放电装置灵活，操作简便安全，不

局限于狭窄的放电空间，能够在大气开放环境中产

生的特点，逐渐成为国内外研究热点之一。APPJ因
具有富含活性粒子，且不易产生二次污染等优势，逐

渐被应用于生物医学、材料改性、杀菌消毒、环境卫

生等领域[3-15]。笔者从 APPJ在环境领域应用方面的

一些最新研究进展进行了综述，特别是在环境卫生
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（主要在环境灭菌方面）和环境治理（主要是环境污

染物去除和环境藻类治理等方面）等环境领域的应

用，并分析了 APPJ环境领域应用存在的问题与解决

途径，主要包括其灭菌降解机理、试验规模放大、等

离子体射流发生装置设计和等离子体射流电源研

发，并对该技术未来在环境领域应用的发展方向进

行了展望。

 1　APPJ 在环境卫生领域的应用

 1.1　在环境灭菌中的应用及效果

灭菌消毒是临床医学和微生物学中十分重要的

基本技术，此外灭菌消毒还在制药、食品、轻工业等

其他行业和环境领域有着重要作用[16-18]。传统的灭

菌消毒方法主要包括化学、物理和生物方法，与传统

的灭菌方法相比，APPJ作为一种新兴的物理放电杀

菌技术具有活性物质高、温度低且处理时间较短等

优点，同时不易影响被处理物的理化性质，也不易带

来环境污染残留[19-21]。

近几十年来 APPJ在环境灭菌消毒方面的应用

得到了快速发展[22-24]。利用 APPJ对微生物进行灭

活消毒研究成为当前的研究热点之一，目前的研究

多集中于细菌领域，如环境中的环境指示微生

物——大肠杆菌（Escherichia coli），对于其他类型的

微生物及其特殊存在形式的灭活效果研究主要关注

于病原微生物[20]。关于 APPJ的灭菌效果，研究者们

已经利用不同的放电形式、气源组分等不同条件下

产生的 APPJ对一些常见的细菌，如大肠杆菌等进行

了灭活试验，得到了理想的灭活效果。范明阳等[25]

利用大气压氮氧等离子体射流对表面大肠杆菌进行

灭活试验，结果表明在氮氧比为 1∶4，放电电压为 6.8
kV，气体流速为 4 L/min的条件下处理 3 min，灭活

率可以达到 98.4%，其灭菌效果接近于氧气源

APPJ的灭活效果。为了将 APPJ的灭菌消毒作用应

用于更广泛的领域，Liu等[26] 采用双介质阻挡放电技

术产生了 He源 APPJ，并将其应用于固体琼脂表面

和水中对大肠杆菌的灭活，结果显示，在很短的处理

时间（30 s）内对大肠杆菌实现了良好的灭菌性能。

对于表面灭菌试验，在处理 5 min内，透明区面积和

斑块大小分别为 1 809和 48 mm2；对于水中大肠杆

菌，在 5 min内可以达到 99.8%的灭菌效率。

研究者们采用将 APPJ技术和其他的控制技术

方法（如气体加湿、气体加氧、网状控制和磁场控制）

或化学物质相结合的创新方法，从而提高细菌的灭

活效果。如 Lee等[27] 通过利用惰性气体（He和 N2，

7 L/min）和 O2（0.07 L/min）混合气体产生的射流对

灭活琼脂平板上的李斯特菌进行灭活，取得了较好

的效果。在使用 He、He+O2、N2 以及 N2+O2 产生的

射流处理 2 min后，琼脂平板上的单核细胞增生李斯

特菌数量分别减少了 0.87、4.19、4.26和 7.59对数

单位。可以发现加 O2 后的处理效果有了普遍提升，

并且 N2 整体的处理效果要好于 He。Kurita等[28] 研

究了 APPJ在等离子体放射细胞培养基〔即等离子体

活化媒介（PAM）〕中产生的氮氧活性物质（RONS），
如过氧化氢（H2O2）、亚硝酸盐（NO2 

−）和硝酸盐

（NO3 
−）等与 APPJ气源（Ar和 He）加湿后的关系。结

果表明，Ar和 He气源加湿后，H2O2 的产量都有所提

高；在加湿 He的情况下，NO2 
−和 NO3 

−等浓度显著降

低；而在加湿 Ar的情况下，NO2 
−和 NO3 

−等浓度不受

影响。当射流羽辉接触液面时，H2O2 浓度将增大，

且随其离液面距离增大而减少。Asghar等[29] 使用

干 Ar（0%O2）和 O2/Ar比率为 0.25%～1.50%的混合

气体的干湿 Ar放电，研究了干湿 Ar放电、利用网状

控制器直接和间接暴露以及空心磁铁的综合效应。

结果显示，随着润湿性的增加，灭活率增加。这是因

为放电的润湿性增加，带电粒子和活性自由基物种

可以到达皮氏培养皿表面，具有很强的灭活能力，并

且通过使用网状控制器和磁场控制器，可以使灭活

区域的面积更大，处理暴露时间更短，灭活过程更

快。Ke等[30] 考察了有无 100 µmol/L 碘化钾的条件

下 He源 APPJ对 革 兰 氏 阴 性 菌 （ Pseudomonas
aeruginosa、 Escherichia  coli） 和 革 兰 氏 阳 性 菌

（Staphylococcus aureus）的灭活作用，发现在一定量

的碘化钾存在下，He源 APPJ对其灭活作用持续增

强。其作用机理是由于 He-APPJ生成的 H2O2 将碘

离子（I−）氧化为三碘化物（I3
−），而 I3

−是一种中度氧

化剂，有助于发挥其杀菌活性。夏文杰等 [31] 在

Ar源 APPJ处理的水溶液中掺杂乙醇灭活耐甲氧西

林金黄色葡萄球菌的试验中发现，在被处理的水溶

液中掺杂 20%乙醇可使 Ar源 APPJ活化水的灭菌

效果提高 5个数量级以上，说明等离子体活化乙醇

溶液中的过氧乙酸可能在灭菌过程中起主导作用，

而过氧亚硝酸和过氧乙酸的协同作用增强了灭菌效果。

为了使 APPJ处理的范围更广，更有效率，不少

研究者投入到 APPJ阵列的研究中。Hosseinzadeh
等[32] 研究了单重和三重 APPJ对固体表面化脓性链

球菌和大肠杆菌的净化效果。结果表明，增加同步

射流的数量会增加灭菌面积，并且比较下游等离子

体射流的辉光模式和流光模式的灭菌系数，发现流

光模式处理 150 s分别使化脓链球菌和大肠杆菌的

灭菌系数提高了 1.5倍和 3倍左右。APPJ到样品距
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离的改变可以改变下游等离子体射流的状态，显著

改变射流灭活区的横截面积。在 150 s的处理时间

内每个 APPJ均能够处理一个比接触射流截面大

2个数量级的灭活区域。这说明 APPJ阵列在对琼

脂平板表面的细菌灭活方面是有效的。

APPJ在环境灭菌消毒方面已经取得了一些成

效，尤其在引入到液相构建液相 APPJ灭菌体系的试

验方面，但如何实现工业级的大面积或体积、高效率

的环境领域应用，还需要在射流装置的结构设计上

进行革新改进和工艺技术创新[9]，考虑射流的活性物

种的气液传质和反应途径，其大规模、大面积或大体

积的试验与中试需要进一步拓展与尝试，其中液相

底部曝气式射流装置和阵列式多孔射流装置设计值

得借鉴。

 1.2　环境灭菌的机理研究进展

目前 APPJ灭活细菌等微生物的机理与机制复

杂，研究者们也正在努力找寻明确的灭菌机理。有

研究表明，APPJ灭菌作用的因素有温度、紫外线

（UV）、带电粒子、高压电场、活性成分等[33-35]；此外

APPJ可以快速、有效地改变所处理菌液及其培养基

的 pH等，从而改变细胞的生存环境等外部条件，这

也是其灭菌的一个灭活机制。在实际应用研究中，

哪些方面的因素发挥了主导作用还亟待进一步深入

研究。

不同试验条件和研究结果得到的灭菌机理也大

不相同，但普遍认为 APPJ产生的自由基物种、氧活

性物种（如•OH）和长寿命物种（H2O2、O3），是环境灭

菌消毒的关键因素。Homma等[36] 使用 Ar源 APPJ，
在 LB琼脂上对大肠杆菌进行灭菌处理。结果表明，

等离子体喷射装置喷嘴与琼脂的距离越短，对大肠

杆菌的灭菌效果越好。通过可见光发射光谱分析发

现，靠近喷嘴处的离子或自由基物种（•OH和•O2 等）

密度较高，而使大肠杆菌的灭活程度也较高。与

APPJ产生的离子和自由基相比，UV（200～300 nm）

与等离子体射流产生热量（达到约 40 ℃）的杀菌效

果可以忽略不计，其中自由基的形成速度是获得有

效杀菌效果的关键。沈洁等[34] 用 Ar源 APPJ对枯

草杆菌芽孢处理 5 min后，发现枯草杆菌芽孢的形态

基本保持完整，通过 SEM、蛋白质泄漏量和发射光

谱分析的结果，可以推断出是高能粒子在细菌灭活

中起主要作用。而 Deng等[37] 通过采用 1套物理或

化学方法来分析热、UV辐射、带电物质和等离子体

产生的化学反应物质对常压等离子体射流灭活芽孢

杆菌孢子的效果，结果表明，在 APPJ系统中引入

O2 后，细菌的灭活效果显著提高。其原因是等离子

体环境中的 O2 可分解为活性氧从而生成 O3，这些

化学活性物质对细菌的灭活起到了重要的作用。

Arjunan等[38] 研究了在 He和 He+O2 混合物条件下

产生的 APPJ在琼脂上灭活大肠杆菌的效果，结果表

明在添加 O2 的情况下会获得较大的灭活面积，并且

在 2种气源组分下产生的射流均会生产多种活性物

种，这些物种对其灭菌性能起着主要作用。其中

He源 APPJ产生的活性物质中，对细菌灭活起主要

作用的是 NO2
−、NO3

−、 •OH以及由 •OH产生的

H2O2，而 He+O2 混合气源 APPJ对细菌的灭活则主

要依赖于 O3 的作用。

细菌外部条件和试验条件的改变对于 APPJ的
灭菌效果也有一定的影响，例如等离子体的气体种

类、流量、放电功率、放电时间、放电电极、放电电

源类型等[35]。Chandana等[39] 在 APPJ对水介质中灭

活细菌的研究中发现，虽然•OH是细菌失活的主要

因素，但溶液的 pH在细菌灭活中也起着不可替代的

作用，外部环境的改变可以加剧细胞破裂，导致细胞

内物质外流，从而更加高效地灭活微生物。而外加

电源等因素的影响也会对处理效果产生重大影响，

郑超等[40] 利用双极性高频脉冲电源和自制等离子体

反应器产生了等离子体射流，并利用其对表面和水

中的大肠杆菌进行杀灭试验。结果表明，当 Ar流量

为 3.3 L/min时，形成直径为 6 mm、长为 3～5 cm
的 Ar源 APPJ，其功率为 1～6 W。该等离子体射流

处理琼脂平板表面的大肠杆菌 1～3 min后，产生直

径为 2～5 cm的杀菌斑。在处理 9 mm厚的 250 µL
大肠杆菌菌液时，0.5～2.0 min内可使其细胞密度下

降 6个对数级。等离子体射流的灭菌效率随着处理

间距的减小、脉冲电压和频率的增大而提高，但本质

上取决于等离子体功率和能量密度。刘文正等[41] 的

灭菌试验发现，增大极间电压会导致放电电流增加，

但电压过大会引起丝状放电；增大电源频率会使放

电电流峰值和等离子体的喷射距离增大，加快工作

气体的流速并抑制丝状放电的产生；在放电电压为 2
kV、频率为 30 kHz、气体流速为 3 m/s时等离子体

射流羽辉比较稳定。该状态下的 APPJ处理大肠杆

菌，在最初的 2 min内细菌减小趋势明显，3 min后细

菌几乎全部消亡，取得了较好的灭菌效果。

最近的研究表明，可以利用 APPJ来制备等离子

体活化水（PAW），即 APPJ在水中或水面上放电后，

等离子体产生的离子与水分子相互作用，引发化学

反应，产生富含活性氧（ROS）和活性氮（RNS）等活性

成分的水溶液，这些活性物种可以灭活微生物和降

解去除污染物，进而衍生了一种新的物化处理技
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术。PAW已被证明具有有效的抗菌活性，无长期的

化学残留物。Mošovská等[42] 采用大功率常压空气等

离子体射流制备 PAW对表面大肠杆菌进行了净化

研究，在经过 PAW处理 25 min后，大豆种子表面的

大肠杆菌数量从 6.8 CFU/g降至 3.6 g CFU/g。与对

照组（无菌蒸馏水）相比，经 PAW处理的大豆种子抗

菌作用可持续 44 h，具有显著的抗菌潜力。Lin等[43]

利用 APPJ，在不同水源（反渗透水、自来水）、不同功

率（40、50、60  W）以及不同处理时间（10、20、30
min）下产生 PAW，并测试了这些 PAW对鸡蛋表面

肠炎沙门菌的抗菌效果。结果表明，低硬度水（如反

渗透水）为最佳水源，其最佳 PAW是在 60 W功率

和 20 min活化处理下得到的。最佳 PAW用于灭活

鸡蛋表面的肠炎沙门菌，经过 60 s处理后，肠炎沙门

菌降低了 4个对数以上。

APPJ灭菌消毒机理研究越来越深入，对 APPJ
气相产生的活性物质、UV、温度等因素的研究较多，

但其多因素叠加的影响研究较少。今后需从细胞分

子学和液相 APPJ体系 (包括 PAW作用)等方面深入

研究活性物质（特别是 RONS）和多因素影响对细胞

微生物的胁迫效应和灭活效果。可以通过探究

APPJ灭菌的细胞生理活性指标的变化，如细胞膜的

通透性、超氧化物歧化酶（SOD）等生理活性指标变

化，进而揭示 APPJ灭菌的作用机理，拓宽其在环境

灭菌消毒方面的环境领域应用。

 2　APPJ 在环境治理领域的应用

 2.1　在环境污染物去除中的应用及效果

APPJ在产生电子、正负带电离子、UV等的同

时也伴随着高化学活性粒子的生成，如 ROS、RNS
等，这些活性粒子是氧化还原过程中的主要参与者，

可用于对环境中的污染物进行氧化降解处理。

APPJ技术也可以发展成为新型的高级氧化水处理

技术，将等离子体射流引入到液相构成液相 APPJ反
应体系，正成为越来越重要的研究课题与方向。

最近有研究报道了 APPJ对水环境中一些环境

典型污染物的去除效果，如环境激素和抗生素污染

物。表 1归纳了环境典型污染物的等离子体射流类

型、射流装置及处理方式、射流试验效果和机理，其

中分别采取了空气源介质阻挡放电射流和无电极高

流量大气压 Ar源微波等离子体射流（MPJ）类型，射

流处理方式分别为底部射流曝气形式和液上射流接

触方式，试验均得到了理想的去除效果，认为•OH、
1O2 和•O2

−在氢化可的松（HC）的降解过程中起到了

重要作用以及•OH的无选择性氧化在降解诺氟沙星

（NOR）时起主要作用[44-45]。上述研究表明，APPJ液
相处理环境污染物达到了矿化污染物的目的，类似

水处理高级氧化技术或工艺。APPJ对于水环境中

污染物的去除大部分为依赖其产生的活性物质氧化

降解作用。液相 APPJ产生的活性物质成为研究的

热点之一，关于 APPJ向水传质过程中活性物种的浓

度分布也有相关的研究报道。Du等[46] 通过建立一

个漂移扩散模型，对 APPJ到水的传质过程中各种活

性物质的产生途径和浓度分布进行了数值研究。结

果表明，绝大多数 OH活性物种、H活性物种和

H2O2 是在射频（RF）APPJ内的气相等离子体中形成

的，少量来自于等离子体射流物的湿度，其中

H2O2 在液相区是一种持久的分子化合物，由 APPJ中
O(1D)不断传质到水中产生〔O(1D)+H2O→H2O2〕，另

外这个反应（2•OH→H2O2）使液相存在大量 H2O2。

除 H2O2 外，O3 和 OH的活性物种浓度在浅水区相对

较高，而活性物种 O3、•OH和•HO2 在液体区域的穿

透深度大致相同。

印染行业是我国传统特色产业和支柱产业，为

社会经济快速发展作出贡献的同时也带来一定的环

境污染。在染料的生产和利用过程中，会产生大量

染料废水。染料废水具有色度高、毒性大、成分复

杂、不可生物降解等特点[47]，未经处理直接进入河流会

对环境生态系统构成严重威胁，影响水生植物的光

合作用等。去除环境染料废水中的颜色是首要问

题。当前处理含纺织染料废水的传统化学、物理和生

物工艺都有成本高、能耗高、易产生二次污染和对

生物难降解有毒有害有机物的降解效果不佳等缺点。

最近有研究者尝试将 APPJ引入到液相，并将其

运用到环境印染废水的处理中，APPJ技术在有机染

料废水处理中的优势在于它不含化学物质残留，富

含活性氧化物种。APPJ对典型的环境印染污染

物——亚甲基蓝（MB）的去除方面已有相关研究[48-50]，

MB因其稳定的分子结构而被大多数研究者选为有

机污染物染料模型，也有研究者对染料铬黑 T（EBT）
进行了尝试。从 APPJ对环境中典型的有机染料去

除应用（表 2）中可以看出，射流类型主要是利用惰性

气体（Ar、He）源射流，含介质阻挡放电 (DBD)
射频射流 [51-55]。射流处理方式主要为射流液上方

式[51-53,55] 和射流液下方式（或浸入式）[54]。射流试验

的染料去除效果好，且处理时间短（几分钟）。射流

降解机理均认为惰性气体激发的活性物种（RNS、
ROS物 种 ） ， 如 OH、 He*、 Hα、 OI和 H2O2

[53] 在

MB降解过程中起到重要作用，其中 UV的辐射 [54]

也起到重要作用。
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最近关于 APPJ技术在环境表面污染物清洗方

面的去污效果也有相关报道。Chiang等[56] 研究了在

添加 O2 和不同处理距离的条件下，N基介质阻挡放

电（DBD）射流对 ITO玻璃表面有机污染物去除的影

响，试验采用一种在大气压条件下工作的平行板氮

DBD，使用放电喷射区将氮 DBD应用于清洁固定和

非固定的 ITO玻璃。在不同的 N2 加氧水平下，在不

同的空间位置测定几种活性物质的浓度。结果表

明，添加 O2（O2/N2 为 0～0.06%，）和增加处理距离

（4～10 mm）有助于改善玻璃表面的亲水性（接触角

从 84°减小到 25°～30°），并发现测量的 NO-γ 紫外发

射、O3 浓度和 OES光谱的空间分布与亲水性密切

相关。关于 ITO玻璃的清洗机制，在近射流下游的

位置（<10 mm），亚稳态 N2（A
3Σu

+）和 O3 的光致解离

起主要作用，而在氧氮比较低的远射流下游位置

（>10 mm），只有长寿命的亚稳态 N2（A
3Σu

+）起主要

作用。金英等[57] 采用预电离技术，在 O2 与 Ar体积

混合比例高达 6%的条件下产生了稳定均匀的大气

压辉光放电射流，采用该射流对玻璃表面油污清洗

进行了热传导油的环境表面清洗试验，最大清洗速

率可以达到 0.1 mm/s，并且发现在清洗表面油污的

过程中，电子发挥着至关重要的作用。为了不影响

电子的产生，O2 的掺入量不可过多，否则会影响到清

洗效果，最佳 O2 混合比为 1.5%。随后他们研究了

在以 Ar和 O2/Ar混合物为气源的条件下产生的

APPJ对表面污染物（润滑油）的清洗效果[58]。从接

触角的变化考察其对表面清洁的影响，结果表明，对

于 Ar等离子体射流，接触角随放电频率的增加而减

 

表 1    APPJ 对水中典型环境污染物去除的应用研究

Table 1    Application of APPJ to the removal of typical environmental pollutants in the water

污染物名称 等离子体射流类型 射流装置及处理方式 射流试验效果 射流试验机理

水中代表性
糖皮质激素
污染物氢化
可的松 (HC)

空气源介质阻挡放
电射流[44]

射流水反应器由底部多个
微等离子体喷射单元组成，
采取空气从底部石英管曝
入产生射流的处理方式

HC的去除率随放电功率增大和放电时间
延长而增加；在初始浓度为0.138 mmol/L，
放电功率为49.7 W，空气流量为4 L/min条
件下，处理120 min后去除率达98%；HC的
去除率随着空气流量的增大而升高。碱
性条件(pH为8.3)不利于HC的降解，弱酸
性条件(pH为3.8～5.4)有利于HC降解

放电过程中产生了OH(A-X)、
NH(A-X)、N2(C-B)等活性粒子，其
中•OH、1O2和•O2

−在HC的降解过
程中起到重要作用

水中环境残
留的典型氟
喹诺酮抗生
素诺氟沙星
（NOR）

无电极高流量Ar大
气压微波等离子体
射流（MPJ）[45]

无电极高流量Ar源大气压
微波等离子体射流反应器，
采取射流石英管底部接触
溶液的处理方式

处理6 min时NOR降解率可达
98.27%±1.03%；处理15 min时，矿化率
(TOC去除率)达到68.67%±3.21%。
Escherichia coli毒性测试表明，处理20
min后的NOR溶液无毒

NOR溶液的快降解是由于接触溶
液的等离子体射流横切接触面大
所致，表明•OH的无选择性氧化在
降解NOR时起主要作用，其主要攻
击对二氮己环、喹诺酮和苯环

 

表 2    APPJ 对环境有机染料去除的应用研究

Table 2    Application of atmospheric pressure plasma jets to the removal of environmental organic dyes

污染物
名称

等离子体射
流类型

射流反应器及处理方式 射流试验效果 射流试验机理

亚甲基蓝
（MB）

氩气等离子
体射流[51]

由中空通气的不锈钢棒高压电极
和置入圆底三口烧瓶外的不锈钢
网状接地电极组成射流装置，采
用射流置入液面上方的处理方式
（距离为5 mm）

Ar等离子体射流在40 min内得到大于99%的降
解率；在处理70 min时，在零级纯空气和N2气源
中的降解率分别为99%和89%；MB降解符合拟
一级反应动力学，添加铁离子催化剂产生了芬
顿反应，会促进了MB降解和矿化

Ar等离子体射流的降解性能最
好，是由于在Ar等离子体射流下
形成大量的H2O2

常压非热微
波氩气等离
子体射流[52]

等离子体液上射流装置，采用
T型管射流装置置入液面上方
（1 mm）的射流处理方式

随着MB初始浓度的降低（250×10−6～5×10−6），
其去除率增大。MB拟一级动力学常数可达到
0.177 min−1，较高的Ar流速得到更高的MB降解
速率；MB降解速率与Ar激发的活性物种强度
和H2O2浓度有直接关系，H2O2能量产率可以达
到2.7 mg/(kW·h)；当容积小于50 mL时，
50%MB转化的能量产率为0.033～0.296
g/(kW·h)

Ar激发的活性物种和溶液中
H2O2在MB降解过程中起到重要
作用

常压氦气等
离子体液上
射流[53]

射流反应器由石英管内钨丝做高
压电极，缠绕石英管的铝箔为接
地极组成，采用射流喷头与液面
的距离为5 mm的射流处理方式

最佳7.5 L/min的He流速下，等离子体活性物种
OH、He*、Hα、和OI会出现最大峰值；MB降解
效率取决于射流处理时间与He流速

活性物种（OH、He*、Hα和OI）溶
解在MB溶液中，对MB分子分解
起到关键作用

单个或多个
丝状介质阻
挡放电
(DBD)射频
射流[54]

Y型DBD等离子射流反应器，射
流从液上置入液面以下的处理方
式

以Ar/N2混合气体作为气源，提高了能效和缩短
了处理时间（仅6 min），射流浸入式的处理方式
会缩短完全脱色处理时间

随着能量效率的增加，在Ar/N2等
离子体中RNS物种含ROS物种会
积累，UV辐射也起到重要的作用

铬黑T
（EBT）

氩气源等离
子体液上射
流[55]

射流反应器是2个石英管外缠绕
的铜条状电极组成的介质阻挡放
电射流装置，采用石英射流喷头
放置离溶液液面以上为1 cm处的
处理方式

在Ar流速为0.5 L/min的Ar-APPJ处理6 min后，
EBT脱色率高达约80%

HO·和O2 
−·在EBT溶液的脱色过程

中发挥着重要的作用，其射流放
电会先破坏偶氮键，再将EBT分
子的芳香环断裂为小分子化合物
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小；对于 O2/Ar混合等离子体射流，放电频率达到 26
kHz时，接触角随放电频率的增加而减小，但放电频

率的增加并没有使接触角进一步减小；在 O2/Ar比
例为 1.5%的混合气体，输入功率为 26 kHz时，获得

了最低的接触角，这也是表面污染清洗的最佳处理

参数。此外，溢出气体的四极质谱识别表明，表面污

染在大气压等离子体射流处理后，污染物会分解为

较轻的物质，以气态物质的形式扩散，其中纯 Ar和
O2/Ar混合等离子体射流清洗过程中的关键因素分

别是激发态的 Ar原子与电子的轰击反应和 O自由

基的氧化反应。Li等[59] 研究表明，He等离子体射流

对硫芥（HD）模拟物表面的 2-氯乙基乙基硫醚（2-
CEES）具有较好的去污效果。当最大电压为 7 kV，

He流 速 为 4  L/min时 ， 2.5  min内 可 使 2-CEES
（4.53 mg/cm2）完全被去除，且未检测到气态 2-CEES，
认为•OH反应起到主要作用。综上，APPJ技术在环

境表面清洗方面的去污效果好，处理时间快，残留污

染物少，具有较好的应用价值与前景。

综上，研究者对于 APPJ在环境污染物去除方面

已进行了初步的实验室研究，包括环境激素污染物

（抗生素）、有机染料和环境表面清洗，试验得到了较

好的结果，其中在不同的 APPJ工艺和技术参数下，

RONS活性物种是降解去除环境污染物的重要因

素，特别是•OH和•O等。将最近 APPJ去除环境液

相污染物的处理方式总结如图 1所示，主要包括射

流液上形式[51-53,55]、射流接触形式[45]、射流液下（或

浸入）形式[54]、射流底部浸入形式[44]4种射流处理形

式。最近研究主要关注射流液上形式处理液相环境

有机污染物，但液下底部曝气（或浸入）式的射流装

置处理环境有机污染物会更有优势，其射流混合搅

拌作用能克服射流活性物种的界面转质阻力[44]，更

值得关注。同时 APPJ液相处理环境污染物达到了

较好地降解矿化环境有机污染物的目的，类似高级

氧化水处理技术与工艺（AOPs），这方面的应用可以

与环境工程中的水处理工艺结合，研发新型的高级

氧化水处理技术与工艺，如液相 APPJ底部曝气式和

添加二价铁离子构成类 Fenton法的高级氧化水处理

工艺与技术。但典型环境污染物去除降解的机理和

试验规模放大等方面需要进一步研究与探索，其中

大尺度、均匀稳定和活性粒子数密度高的等离子体

射流发生器设计和大功率、稳定可靠和低功耗的等

离子体射流电源研发是 APPJ技术应用规模放大的

技术关键[60]，其中易激发等离子体射流的脉冲射流

电源在射流产生方面具有优势[9]。

 2.2　在湖泊藻类去除中的应用及效果

蓝藻水华作为水环境污染问题之一，频繁地发

生在特定的水域地区，成为全球关注的环境问题之

一。其形成的原因是水体富营养化促进了藻类特别

是蓝藻的增殖，给人类、动物和其他真核生物体造成

了严重的危害[61]。目前主要的灭藻方法有物理方法

如过滤、气浮等；化学方法如投加氯气、臭氧等氧化

剂和铝盐、铁盐等絮凝剂；生物方法如利用水生动植

物、微生物等[62]。这些方法都有一定的缺点与局限

性，相比传统的灭藻技术，APPJ技术具有操作条件

简单快速、高效安全、无二次污染等优点[63]，如将其

应用到湖泊生态治理等方面具有一定的创新与应用

价值。如谢静等[64] 尝试了将空气源 APPJ引入到液

相中灭活铜绿微囊藻的试验，结果表明，当电压为 7
kV，空气气体流速为 4 L/min时，APPJ对铜绿微囊

藻的灭活效率达 99.16%。藻细胞的灭活是由于

APPJ在液相中放电产生羟基自由基、O3、H2O2 等活

性物质，对细胞膜、核酸及蛋白质氧化作用导致藻细

胞失活；同时液相生成硝酸和亚硝酸，导致藻液培养

基的 pH迅速下降，进一步加速藻细胞的死亡。认为

单一因素的灭活效果不佳，主要活性物质（H2O2、O3）

及藻液培养基 pH改变的组合因素是 APPJ灭活水

中铜绿微囊藻的主要原因。关于 APPJ对藻类的去

除原因，还有可能是因为 APPJ对藻类细胞 DNA造

成损伤导致的，造成细胞功能异常或死亡。为了研

究 APPJ对 DNA损伤作用，Adhikari等 [65] 研究了

1个介电毛细管和 2个管状电极的氦气源 APPJ对

 

注：①—等离子体射流装置；②—射流羽辉；③—液相界面；

④—溶液。

A—射流液上形式；B—射流接触形式；C—射流上部浸入形式；

D—射流底部浸入形式。

图 1    几种典型的大气压等离子体射流处理液相环境污染物

的形式示意

Fig.1    Schematic diagram of several typical styles of
environmental pollutant treatment in aqueous phase by APPJ
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水相中的质粒 DNA（从大肠杆菌细胞中提取）造成的

诱导损伤。结果表明，气体流速的增加使得射流喷

射长度增加，从而导致 DNA损伤大幅增加，也可能

导致可见等离子体区域中活性物种（ROS、RNS）分
布的变化，增加输送到样本中的活性物种的数量，可

能导致更多 DNA损伤。与在较高气体流速下观察

到的高水平 DNA损伤相比，电压的增加只会导致射

流长度和 DNA损伤的轻微增加。此外，在 DNA浓

度较低的样本中，活性物种与 DNA分子的相互作用

数量要高很多，产生更大的 DNA损伤。为了进一步

探究 APPJ的 UV与活性物种对细胞 DNA的作用，

Lackmann等[66] 将 1种性能良好的微尺度大气压等

离子体射流（µ-APPJ）改进设计成一种可以有效地分

离等离子体辐射和喷出物中的强反应性粒子的 X-
Jet型，X-Jet可以单独研究 UV等离子体辐射和活性

粒子（O3、O）对活细胞（营养型枯草芽孢杆菌）和生

物物质的影响。结果表明，2种 APPJ成分都能使营

养型枯草芽孢杆菌的细胞失活。用（真空）UV通道

处理 DNA，在体外和活细胞中均可形成胸腺嘧啶二

聚体，用活性粒子通道处理则会导致体外 DNA单链

和双链断裂。

综上，APPJ液相灭活铜绿微囊藻在应用于湖泊

治理方面是一种全新的尝试与原理性试验探索，为

控制船舶压载水的海洋生物入侵提供了 APPJ技术

应用的借鉴[67]，但其灭藻在细胞生物学方面的研究

需要进一步深入，特别是生物分子学方面的 DNA损

伤、细胞膜和质粒等细胞结构等方面的研究。如要

实现大规模的湖泊藻类治理，还需从 APPJ技术、经

济成本和硬件设备等方面加以考虑，特别是大功率、

放电稳定、低功耗的电源装置和大尺度的射流发生

器的研发，才能突破其技术瓶颈[68]，其中大尺度的射

流阵列研究取得了一些可喜的进展[60,69]，如一维等离

子体刷（plasma brush）型/直线性排列或二维类蜂巢

（窝）状型，这些将有利于 APPJ在湖泊治理等领域的

新工艺与技术的产生与发展。

 3　结语

（1）APPJ在环境领域虽然有着显著的成效，但

由于其放电面积小，射流尺度不够大，不能满足实际

应用中对大面积或大体积处理的需求。因此，今后

需要着力研发出大尺度均匀 APPJ发生反应装置与

技术，以便更好地满足对于实际环境应用的需求，特

别是大面积或大体积多阵列的 APPJ装置的研发。

（2）需要对 APPJ在环境领域应用的影响因素与

机理进行深入研究，例如研究揭示环境灭菌消毒和

环境污染物去除降解的机理与机制，考察 APPJ处理

参数（包括驱动电源、电压、功率、气源组分、处理能

效等）对环境灭菌消毒和环境污染物去除的影响等，

探寻活性物质与物化作用的氧化降解机理，有针对

性地选择与 APPJ耦合的环境治理工艺与技术，考察

其处理效率与能效，增加其技术经济效益。

（3）由于 APPJ存在放电功率密度较小的技术问

题，如要将 APPJ技术广泛应用于环境领域，还需加

大大功率、稳定可靠和低功耗的等离子体射流电源

的研发。目前对放电效率和利用率尚无明确定义，

也需建立 APPJ的放电能量利用指标，合理评价

APPJ在环境领域应用的技术成本。

（4）多学科交叉与融合才能满足对 APPJ技术的

高效率和经济效益的追求，亟待等离子体物理化学、

环境、电气、化工、医学、材料和生物学等多学科的

交叉融合，并与各种环境治理工艺技术相结合，尝试

研发新型 APPJ的类似高级氧化水处理工艺与技术，

处理生物难降解的有毒有害的环境污染物，发挥

APPJ与各学科优势，克服彼此的缺点，更好地满足

现代环境领域应用的实际需求。
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