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研究成果の概要（和文）：　分光計測結果から電子温度(あるいはEEDF)・電子密度の変化を導出することを目的
とした。その手法の理論的確立を行ない、パルス放電プラズマの発光分光計測に堪えるレート方程式理論モデル
の作成・改善を実施した。すなわち発光特性からプラズマパラメータの特定の可能性を探るという方針で、アル
ゴン、窒素、酸素、水素の各低温プラズマについて、これによって求められた電子密度、あるいは放電条件変化
による電子温度(あるいはEEDF)・電子密度の値の変化が、理論的にも妥当なものであるか否か、自作の理論との
合致はもちろん、電気回路的にも矛盾のないものであるかを検討した。

研究成果の概要（英文）：The author aimed to derive the relation between the spectroscopic 
measurement and the change of electron temperature (or EEDF) and electron density of the plasmas. 
Its theoretical establishment was carried out, and the rate equations of the theoretical model was 
created to improve the agreement of the predicted value of the electron temperature and density from
 the optical emission spectroscopic measurement of the pulse discharge plasma. In other words, the 
present policy was set to explore the specific possibility of determinining plasma parameters from 
optical emission spectroscopic characteristics.  For low temperature plasmas of argon, nitrogen, 
oxygen, and hydrogen, the author discussed the self-consistency of the excitation kinetics in the 
plasmas and the dependence on the discharge condition of electron temperature (or EEDF) and electron
 density, based on the spectroscopic measurement determined by the model.

研究分野： プラズマ理工学
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１．研究開始当初の背景 
 近年、実用産業でパルス放電プラズマが
様々に応用されている。表面改質・新材料
合成や、半導体工業などの電子工学、有害
物質除去など環境工学、医療機器滅菌や皮
膚科・歯科にまで、パルス放電非平衡プラ
ズマが利用されあるいは応用が検討され、
実用的な関心から様々にプロセス研究がな
されている。 
 
２．研究の目的 
 実験的に、大気圧ストリーマ放電などのパ
ルス放電プラズマを対象として各種励起状
態の時間分解発光分光計測を実施し、各準位
の発光強度の時間依存性を求め、放電プラズ
マ生成条件に対応した発光分光特性の体系
的な研究を行う。具体的には、ヘリウム、ア
ルゴン、窒素、酸素及びその任意の混合気体
で圧力数 Torr の減圧〜大気圧パルス放電プ
ラズマを発生し、線スペクトル・バンドスペ
クトル強度の時間依存性を測定し、EEDF や電
子密度の過渡的な変化とともに、個々の準位
の数密度がどのように変化するか、相関関係
を明らかにする。 
 一方、理論的な取り組みとして、励起状態
生成消滅の時間発展を記述するグローバル
モデル（「空間依存の無い」の意味）に基づ
くレート方程式を常微分方程式系ととらえ、
さらに EEDF と連立させ、時間依存の解を考
察する。既に、アルゴン・ヘリウムプラズマ
については、放電圧力を広くとれる励起状態
生成消滅のレート方程式を衝突輻射モデル
として確立している。これを応用し、励起状
態数密度の時間依存解について系統的な研
究を実施する。即ち，各パルス放電の条件に
応じて、放電開始後の励起状態数密度の時間
発展を検討する。理論研究では、最終的に
EEDF も連立して解く事を目指している。さら
に窒素や酸素の放電プラズマについても同
様の検討を行う。これらでは分子の振動回転
の緩和過程も非平衡性の考察において本質
的であり、励起状態生成消滅・EEDF と併せて
検討する。 
 
３．研究の方法 
 励起状態数密度時間変化を記述する「レー
ト方程式」に関するモデリング・理論研究と、
パルス放電プラズマを対象とした発光分光
計測実験研究の２部からなる。理論研究は代
表者が単独で実施し、並行して代表者・分担
者とともにパルス放電プラズマの発生装置
の改造・改良、および計測実験を実施した。
プラズマ生成装置の改造・改良は、代表者お
よび連携研究者 湯地敏史、並びに大学院生
２名で実施した。発光分光計測実験を代表者
および分担者 松浦治明並びに大学院生１
名で実施した。分光計測実験と理論モデルの
詳細化を適宜フィードバックして実験・理論
研究を交互に繰り返し、代表者、分担者およ
び連携研究者により実施した。 

 
４．研究成果 
 初年度は、実験研究として、電源および回
路部品等消耗品を購入し、パルスプラズマ発
生装置を作成した。ついで密閉容器内に微小
ギャップを有する電極を設け、パルス電圧を
与え絶縁破壊によりストリーマ状のマイク
ロ放電プラズマを生成した。ピーク電圧数
10kV, パルス幅として数 100 nsec 程度のパ
ルス放電プラズマ生成装置を立ち上げ、その
電気回路としての電流電圧特性を測定した。
放電気体として純アルゴンまたは純ヘリウ
ムを用い、ガス流を利用する事等により、各
種の圧力でパルス放電プラズマの安定生成
を行った。一方、アルゴン・ヘリウムプラズ
マそれぞれについて、パルス放電プラズマ装
置を用いた時間分解発光分光計測を実施し
た。各時間毎の発光強度変化を測定し、励起
状態数密度を求め、数密度および励起温度や、
その時間変化および変化の時定数等を考察
した。電子温度・密度の変化を反映しうる励
起状態の組を特定し、時間変化を詳細に追跡
した。 
 理論研究としては、各励起準位の時定数に
関する特長を見極める事から着手した。大気
圧放電にも適用可能な、ヘリウムプラズマ・
アルゴンプラズマの衝突輻射モデルによる
励起状態数密度計算プログラムにつき、過渡
変化に対応する様にプログラムを改変する
作業を実施した。N2や O2を含む場合も若干検
討を行った。EEDF、電子密度、および放電ガ
ス種の基底状態数密度に対して、各励起状態
の時定数を整理し、電子温度・密度の変化に
速やかに追随する準位とその時定数、追随の
遅い準位とその時定数を整理した。 
 ２年度目の実験的研究として、積極的に装
置パラメータを変化させて、He や Ar に加え
て N2や O2を含んだプラズマも対象とし、パル
ス放電プラズマの特性を変化させ、それによ
って発光特性の変化する様子を追跡する事
を試みた。すなわち、加えるパルスの電圧、
パルス幅、パルス立ち上がり速度、放電気圧、
などを変化させつつ、He, Ar, N2, O2 のそれ
ぞれのプラズマの各励起状態の数密度、さら
に分子気体の場合は振動温度や回転温度に
ついて、時間変化を詳細に実験的に追跡した。 
 一方、理論研究としても、He や Ar に加え
て N2 や O2 を含んだプラズマも対象とし、26
年度と同様、EEDF の時間的変化を時間依存ボ
ルツマン方程式で追跡し、励起種の生成消滅
のレート方程式と連立させた解法を研究し
た。もちろん、これら分子種のカイネティッ
クスには主要な電子状態の振動励起状態な
ども含める。26 年度と異なり、衝突項に、窒
素分子振動励起状態との衝突による超弾性
衝突も含めた。窒素プラズマの各電子励起状
態の振動励起状態も時間依存の関数として
計算し、超弾性衝突と振動励起緩和の関係を
十分モデルに取り入れた。ボルツマン方程式
の過渡変化を取り入れるために、定常状態で



確立したストラテジーが現実のパルス放電
プラズマに対しても適用できる事を実験的
に確認した。 
 また、実験結果を理論研究にフィードバッ
クして反応理論モデリングの改良を加える。
窒素分子・酸素分子の励起準位や解離して生
じるラジカルなどについても、主要な気相化
学反応も含めた励起種生成消滅の時間依存
方程式を立式し、それらも含めたパルス放電
プラズマの発光分光計測に堪えるレート方
程式理論モデルの作成・改善を実施した。 
 最終年度である28年度、理論研究面では、
窒素・酸素を含むアルゴンあるいはヘリウム
の放電気体を対象として、それらの励起準
位・ラジカルをも含めて、励起種生成消滅の
時間依存方程式を立式し、反応性気体を含む
パルス放電プラズマの発光分光計測に堪え
る理論モデルへの改善を実施したが、残念な
がら断面積データがプラズマ理工学の学術
界においても不十分であることが判明した。
そこで、窒素プラズマに集中すべく方針を切
り替え、窒素単独の電離進行プラズマに関し
て衝突輻射モデル研究を一層充実させ、発光
分光特性から電子平均エネルギーや電子密
度を求める手法の理論的確立を行なった。 
 実験研究としては、26-27 年度は、放電条
件を入力条件として分光特性を測定し、その
メカニズムを考察し解明する事が基本であ
った。28 年度には本研究の最終目標として、
これを逆転させ、分光計測結果から電子温度
(あるいは EEDF)・電子密度の変化を導出する
ことを目指した。すなわち発光特性からプラ
ズマパラメータの特定の可能性を探るとい
う方針に切り替えた。これによって求められ
た電子密度、あるいは放電条件変化による電
子温度(あるいは EEDF)・電子密度の値の変化
が、理論的にも妥当なものであるか否か、自
作の理論との合致はもちろん、電気回路的に
も矛盾のないものであるかを検討した。残念
ながら実験機器に不具合が多発したため、実
験的な精査は困難となったが、理論的にアル
ゴンの電離進行プラズマについて、電子温
度・密度変化に敏感に応答する励起準位の組
をそれぞれ見いだすことができた。さらに、
そのような電子温度・密度への特異的な感度
がなぜ生じるのかを原子素過程の面から考
察した。以上を総合して、論文の作成、国際
会議および国内学会での成果発表を行い、以
降の課題の抽出を行い、総合的な実験・理論
の総括を行った。 
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