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研究成果の概要（和文）：大気圧プラズマにおける発光分光測定から任意の電子エネルギー分布関数（EEDF）を
決定するための新しい方法を導出した。電子制動放射の連続発光スペクトルを分析して、発光分光計測(OES)の
有用性を精査した。EEDFは制動放射率方程式を解くことにより再構築された。反復的統計分析を通じ、提示され
た遺伝的アルゴリズムはEEDFを確実に特定できた。アルゴン誘電体バリア放電（DBD）OES測定の結果を示した。
決定されたEEDFの電子エネルギー範囲と分解能についても詳細検討を行なった。単純なOES装置を使用しての、
大気圧プラズマ中の任意のEEDFを正確に決定する可能性を示した。

研究成果の概要（英文）：A new method to determine the arbitrary electron energy distribution 
function (EEDF) from the optical emission spectroscopic measurement in atmospheric-pressure plasma 
is introduced. The optical emission spectroscopy (OES) continuum emission spectrum, dominated by 
electron-neutral bremsstrahlung radiation, is analyzed to inspect the usefulness of the conventional
 OES measurement range for EEDF determination. The EEDF is reconstructed from the OES continuum 
radiation spectrum by applying machine learning to solve the bremsstrahlung emissivity equation 
inversely. Through iterative statistical analysis, the presented genetic algorithm can locate the 
EEDF reliably. Preliminary experimental EEDF results of an argon dielectric barrier discharge (DBD) 
OES measurement are given. The electron energy range and resolution of the determined EEDF are 
discussed. The results showed potential for accurate determination of the arbitrary EEDF in 
atmospheric-pressure plasma using simple OES equipment.

研究分野： プラズマ理工学

キーワード： 大気圧非平衡プラズマ　発光分光計測　電子エネルギー分布関数　連続スペクトル　制動放射　逆問題
　不完全第１種ボルテラ積分方程式
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研究成果の学術的意義や社会的意義
大気圧非平衡プラズマの放つ発光スペクトルから、電子温度・密度、更には電子エネルギー分布関数EEDFまでも
求める方法論を確立することができた。低温プラズマの電子と放電母ガスとの相互作用による制動放射スペクト
ル解析から原理的にEEDFを求めることが可能であることが見出された。大気圧非平衡プラズマのEEDFの簡便な計
測手段を物理的に確立させた。実験的原理実証、およびデータ処理における数理的手法の確立、並びに他方法と
の実験的クロスチェックまでを実施することができた。将来医療応用も期待されるプラズマ機器について、EEDF
測定機器開発の基礎を与え、プラズマ医療の基礎を根本から押し上げることもできた。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
  応用物理学会・電気学会を中心とする低温プラズマ研究界において、この 10 年程度、大気
圧非平衡プラズマの各種応用に関する研究成果が盛んに講演されるようになってきた。特に、各
種の活性酸素種や活性窒素種を中心とする反応性ラジカルが、安価な装置で容易に定常発生で
きることが特徴である。その応用範囲は、従来の応用範囲である材料・電子工学にとどまらない。
照射対象に熱的損傷を与えないことから、農業や生物学・環境学、さらには医学歯学への応用研
究も盛んに行われている。ドイツなどではすでに、皮膚科や手術時の止血用の外科応用にまで、
臨床応用されつつあるのが現状である。 
このように、応用が先行している大気圧非平衡プラズマ研究界ではあるが、プラズマを理解す

るためにもっとも重要なパラメーターである「電子温度」「電子密度」の計測方法について、な
おも、決定的な方法が確立されていないのが、この分野の研究開始時の大きな問題点であった。
従来の減圧プラズマならば、プローブにより簡便に電子温度・密度を計測可能だが、大気圧では
シース厚よりも電子の平均自由行程が短く、原理的に利用困難である。また減圧プラズマではあ
る程度成立する「コロナ平衡」を利用した発光分光計測法も、大気圧では励起状態の失活過程と
して、輻射遷移よりも気体分子衝突脱励起すなわちクエンチングが支配的となってしまうため、
適用が困難となる。レーザートムソン散乱などの方法を用いれば原理的には測定可能ではある
が、こうしたレーザー計測は複雑な装置と、装置運転やデータ解釈のために高度な技術を必要と
し、現場の技術者が汎用的に使用するのは実際には困難である。特に医療現場などでは、機器の
不調を見逃すと患者の人命に関わることとなる。これら応用面からも重要であるが、学術的な立
場から、大気圧非平衡プラズマがこのように広く応用される以上、基盤としての確固たる計測法
開発が必要不可欠である。非平衡性が際立つ体系で、電子エネルギー分布関数(Electron Energy 
Distribution Function; EEDF)までもが Maxwell 分布に従いにくいことも理解されていた。ラジカ
ルの数密度を計算により推定する際にも、単に電子温度ばかりでなく、EEDF にまで及んだ知見
が求められているのが当時の状況であった。 
 
２．研究の目的 
 上記の様に、医療・農業・材料・環境工学など、応用開発の著しい大気圧非平衡プラズマでは
あるが、電子温度・密度の測定方法が十分には確立していない。また、ラジカル密度の推定のた
めに重要な EEDF にいたっては、測定手法開発も不十分である。本研究の目的は、大気圧非平衡
プラズマの放つ発光スペクトルから、電子温度・密度、更には EEDF までも求める方法論を確立
することである。低温プラズマの電子と放電母ガスとの相互作用により、十分に実測が可能な強
度で制動放射が可視光領域に現れ、そのスペクトル解析から原理的に EEDF を求めることが可
能であることが見出されたが、十分な実験的検証がなされていない。本研究ではその実験的な原
理実証、およびデータ処理における数理的手法の確立、並びに他方法との実験的クロスチェック
までを実施する。まとめると、本研究の目的は、連続スペクトルの発光分光計測による大気圧非
平衡プラズマの EEDF および電子密度の計測法開発、およびその実験・理論的検証にある。 
 
３．研究の方法 
 具体的な測定法としては、申請者に長い経験と実績のある発光分光計測法を利用した。減圧プ
ラズマを対象とするならば、これは特に新しい手法ではない。しかし、大気圧プラズマへの適用
例はほとんどない。この理由は以下である。発光線強度は即ち励起状態数密度に対応するが、そ
の励起状態の生成消滅の素過程を議論する際に必要な衝突輻射モデル(Collisional Radiative 
Model; CR モデル; 図 1 に第 p 励起準位密度の時間変化記述を模式的に示す)に関する理解がプ
ラズマ研究界では未だ不十分なようで
ある。これに対し本申請者は CRモデル
を利用したプラズマ計測で長く業績を
あげており、特に大気圧でも対応可能
な、原子衝突励起脱励起を含めたアルゴ
ンプラズマ CRモデルを作成して基礎・
応用計測研究を進めてきた。 
 しかし上に述べた線スペクトル発光
分光計測法には、なお若干の問題点があ
る。すなわち、線スペクトル法計測のた
めには、各放電ガス種に応じてそれぞれ
CR モデルが必要となってしまう。これ
では作業性が良くなく、汎用性という点
で疑問が残る。最大の問題点は CRモデ
ルを運用する際、EEDF に何らかの仮定
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〜例えば Maxwell 分布〜を設けねばモデル化が
困難、という問題が付随し、モデルに依存した
結果しか得られない。 
 そこで本研究の根幹となる方法が、大気圧プ
ラズマの放つ連続スペクトルの解析から電子温
度・密度はもちろん、任意形状の EEDF を求め
る計測法の開発である。大気圧の場合、制動放
射による連続スペクトルが十分な強度で観測可
能である。そのスペクトルの波長依存性は、理
論的には放電ガス種の運動量移行断面積と電子
のエネルギー分布関数によって定まる(図 2)。こ
の方法は、原理として提案されたばかりの段階
にあり、実測例は極めて希少で、さらに他方法
とのクロスチェックも報告例がない。また絶対
校正を施せば強度から電子密度も求められる。
この数学的基礎に基づき、連続スペクトルを取
得し、EEDF および電子密度を計測してゆく。 
 
４．研究成果 
 図 3 のように、内側-外側の 2 重の石英管構造を有する放電装置を用意した[1]。内側のガラス
管は左右に２つ配置してそのギャップ間隔を１mm とし、対向面は石英封じ切りとして、内部に
冷却促進のため水に浸漬した形で放電電極をセットし、誘電体バリア放電を生じる構造とした。
外側ガラス管と内側ガラス間の間は大気圧の放電気体の流路とし、常に新たな放電気体を供給
し続けて不純物対策とした。誘電体（ここでは石英）で覆われた針対針電極を構成し、放電の生
じる空間を 1 点に限定することで、発光分光計測が常に石英窓を通して実施できる様にします。
大気圧の希ガスを流路に流し、7 – 9kVp-p の 20 kHz交流を印加すると、安定してギャップ間で
大気圧非平衡プラズマが得られた。 

 連続スペクトルを、かなり幅広い波長範囲
（300 – 900 nm）で測定する必要があった。ま
ずは平均値・代表値として電子温度 Teの測定
をおこなった。これにも波長の相対感度校正
が必要で、特に電子密度 Neまで求めるには、
絶対感度校正も必要であった。これには、照
度標準としてのハロゲン電球と、その照度標
準を輝度標準に変換するための白色拡散反
射版を用いた。実際のスペクトル測定例を図
4（フィッティングも併載）に示す。この様に、
大気圧ゆえに衝突対象の中性原子が多数存
在することから、連続スペクトルとしての制
動放射が十分な強度で計測可能である。この
発光スペクトルを、制動放射の分光放射強度
の理論曲線とフィッティングすることによ
り、Te、 Neを求めるのが、本実験の第１段階
におけるストラテジーである。 
 

【理論解析】 今回測定した制動放射による連続スペクトルの場合、分光放射率𝜀eaは理論的に求
められており、次式で与えられる[2]。 
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ここに meは電子質量、Naは衝突対象原子密度、𝜆は光子波長、𝜈は対応する光子振動数、𝜀は電
子エネルギー、hは Planck 定数、cは光速度、fは電子エネルギー分布関数(EEDF)で∫ 𝑓(𝜀)d𝜀!

" = 1
と規格化、𝑄#$% は電子原子制動放射断面積で運動量移行断面積𝑄#$&'&から式(2)のように求められ
る。 
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図 2 

図 3 本研究で利用した大気圧非平衡プラズ

マ生成装置[1]。© (2021) The Japan Society of 
Applied Physics. 
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𝛼は微細構造定数である。要するに、放
電に利用する気体の𝑄!"()(がわかって
いれば、発光現象は電子衝突に関して線
形であるから、異種の気体が混入された
場合もそれぞれの𝑄#$&'&を調べて式(1)の
発光を足し合わせることで、式(1)から
Te、 Neの関数として連続スペクトルを計
算することが可能となる。ただし、その
ためには、式(1)中の EEDF が既知でなけ
ればならない。本研究では、Maxwell 分布
と、Druyvesteyn 分布の２通りを仮定し
て、連続スペクトルを計算し、実験結果
をフィティングして電子温度・密度を決
定する、という手法を採用した。 
 具体的手続きとしては、高次回折光の
影響を減らしたいこともあり、まず 300 – 
450 nm以下の短波長に着目し、その波長
域の相対強度変化を、仮定した EEDF を
用い、式(1)でのベストフィッティングに
より、Teを決定した（図 4）。次に、その Teを固定して、絶対発光強度をフィッティングし、Ne
を決定する、という手順を取った。図 4 には、Druyvesteyn EEDF を仮定してベストフィットし
た式(1)による連続スペクトルも、滑らかな“Theory”の曲線で示した。 
 
【結果と考察】Ar プラズマの場合 500 nm以上の長波長側では、一致はそれほど良くはなく、こ
の程度がフィッティングの限界であった。600 nm を超えた長波長側では、様々にアルゴンの線
スペクトルが混入するため連続スペクトルのベースが上昇することで良い一致を得にくくなる
こと、あるいは高次回折光の混入の影響、さらには EEDF の関数形を Druyvesteyn と仮定したこ
と、等により、完全に現象を捉え切れていないため、このような不一致が生じたものと理解さら
た。 
今回の研究では、Maxwell EEDF を仮定すると、極めて低温・高密度な Te, Neが導出され、一

方 Druyvesteyn EEDF を仮定した場合には、他の研究者からの報告例[3]とも一致するような範囲
の、リーズナブルな Te、 Neが導出された。それぞれの EEDF を用いて電子温度のフィッティン
グを行った結果を図 5(a), 5(b)にそれぞれ示した。しかしこの段階のデータ処理においては、EEDF
を Maxwell か Druyvesteyn かいずれか仮定せざるを得なかったことが問題点と言える。すなわち、
今回の研究で得られた Te、 Neが妥当であるかどうかについて、物理的に異なるメカニズムで検
証して、初めて正しい結論を導くことが可能と言える。 

そこで、本研究では、原子衝突励起脱励起過程も素過程として取り入れた Ar - CRモデルを用
いた励起状態密度計算と、計測スペクトルに現れる線スペクトル強度とを比較し、それらの一致
を確認することで、今回の連続スペクトル計測によって求めた Te、 Neの妥当性を検証すること
とした。すなわち、仮定した EEDF と、連続スペクトル計測から導かれた Te、 Neを入力として、
我々のところで開発を重ねてきた大気圧放電にも適用可能な Ar - CRモデルによって計算を行う
と、Ar 原子の各励起状態数密度を求めることができる[4]。この Ar 励起状態密度の計算値と、線
スペクトル発光強度から求めた Ar 励起状態数密度との比較により、Druyvesteyn EEDF を仮定し

図 4 大気圧非平衡アルゴンプラズマ の連続スペ

クトルの OES 計測結果。“Theory”は式(1)による

理論フィッティング[1]。© (2021) The Japan Society 
of Applied Physics. 

Druyvesteyn EEDF

 
図 5 大気圧非平衡 Ar プラズマの連続スペクトルの、式(1)によるフィッティング例。(a) 
Maxwell EEDF を仮定した場合、(b) Druyvesteyn EEDF を仮定した場合[1]。© (2021) The Japan 
Society of Applied Physics. 
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て求めたTe、 Neの妥当性が確認された。また、Maxwell
分布を仮定した場合には桁違いに高い励起状態密度
が得られてしまい、実験結果の線スペクトル強度を説
明することはできない。これより、本研究の大気圧非
平衡プラズマ装置による EEDF が、おおよそ
Druyvesteyn 型の EEDF を有していることが検証され
た。 
 本論文内容をさらに発展させ、Ar-N2混合気体の大
気圧非平衡プラズマについても、本方法の妥当性を確
認することができた[5]. 
 
【任意の EEDFへの発展性】 
 本研究の第２段階として、EEDF に関する仮定を排
除し、式(1)を実際得られた連続スペクトルに適用す
ることで、EEDF そのものが求められないかという問
題にも、データ科学・機械学習の手法を駆使し取り組
んだ[6]。すなわち、実験では式(1)の左辺𝜀#$(𝜆)が得ら
れるが、我々が求めたいものは EEDF, 即ち右辺の積
分の中にある𝑓(𝜀)である。理想的には、第１種 Volterra積分方程式の解を求めることに対応する
が、実際に測定できる𝜆には上限・下限がある。従って問題は不完全な積分方程式となり、解と
しての𝑓(𝜀)も有限の電子エネルギー範囲のみ求められる、というような興味深い結果が得られた。  
実際の計算においては、遺伝的アルゴリズムを用いている。図 6 に計算手法の概略を示す。す

なわち、(1)–(2)式においてカーネル関数 R(𝜆, ε)を(3)のように定義すると 

𝑅-𝜆、𝜀. =
ℎ𝑐
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このとき(1)式は以下となる。 
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ところが、実際に測定可能な波長の限られることから、計算によって求められる分光放射率
𝜖#$(𝜆)も、有限でなければならない。すなわち、実際の計算においては、計算放射率を 

として、これと実験で求めた放射率(4)との残差に着目して、フィットネスパラメータを次式の
様に決定する。 

実際の計算条件として、(6)式のフィットネスパラメータを最小とする様に(5)式右辺の積分内の
未知関数 f(𝜀)を決定する。その結果、図７に示す様な EEDF を出力として得ることができた。こ
のように、連続スペクトルから、エネルギー範囲に制限はつくものの、確かに電子エネルギー分
布関数 EEDF を得ることができ、本研究の目的達
成を確認した。	
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