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概要 

低温の大気圧プラズマジェット (Atmospheric-Pressure Plasma Jet “APPJ”) は、対象物への熱ダ

メージが少なく、作動ガスの流れに沿ってプラズマが生成されるため操作性が良いという特徴

から、様々な分野で応用研究が進められている。近年注目されている低温プラズマの医療応用の

一つである止血処置では、プラズマ照射により血液の凝固を促進し、形成した凝固物で出血部を

塞ぎ止血を行う。既に実用化されているプラズマ止血法では、流れる高周波電流によるジュール

熱を用いて血管を焼灼挫滅することにより止血を行うために、生体組織の熱損傷を伴うことが

課題とされている。従来のプラズマ止血法と比べて、低パワー、低イオン温度、低ガス温度、低

エネルギー密度であり、特に生体への熱損傷を抑制したプラズマを本研究では低エネルギー大

気圧プラズマ (Low-Energy Atmospheric-Pressure Plasma “LEAPP”) と呼ぶ。LEAPP は、国内外の

いくつかの研究グループにおいて研究が進められており、用いるプラズマ装置によって血液成

分への作用が異なることが報告されている。その中でも、産業技術総合研究所 (産総研) が開発

したAPPJタイプの LEAPPは、他と比べて多くの血液成分に対して作用し血液凝固を促進する。

この相違は、各プラズマの特性が異なっていることが要因として考えられるが、血液凝固を促進

する LEAPP の作用因子や作用メカニズムは明らかにされていない。そこで、プラズマによる血

液凝固促進現象のメカニズム解明による、効果的なプラズマ止血機器開発、及び APPJ の応用研

究の更なる推進を目指し、産総研が開発した LEAPP が有するプラズマ特性を明らかにすること

を本研究の目的とした。プラズマ特性として、APPJ の大きな特徴の一つである「ガス流」とプ

ラズマの相互作用、プラズマ生成現象に関与する「発光伝播」、多くのプラズマ応用において重

要となる「活性種」、そして血液凝固促進現象に関与する「血清アルブミン溶液の凝集」につい

て注目した。これらの特性について各種計測器を駆使した多元的特性計測により明らかにし、こ

れまでの報告と比較するとともに、各特性の詳しい解析を行った。 

シュリーレン法により、作動ガスとしてヘリウム (He) を用いた LEAPP (He_LEAPP) のガス

流の可視化計測を行った。その結果、既知の現象であるプラズマ生成に伴うガスの乱流化促進を

観察した。さらに、外部静電場印加による APPJ のプラズマフレア (生成されたプラズマの発光

部) の制御に着目し、既知の現象である電場方向へのフレアの屈曲を観察した。また、この時ガ

ス流が電場方向に曲がり、乱流化も促進されることを見出した。この現象は、外部電場印加によ

り形成されたイオンリッチ領域において、イオンから中性粒子へのマクロな運動量移行が生じ

たことが要因であると推測し、簡易数理モデル解析を行い、実験と同様の傾向を示す結果を得た。 

ICCD カメラにより、He_LEAPP に対して高時間分解の発光伝播を計測した。その結果、スト

リーマの伝播や空間的に連続な発光等の既知の現象を観察した。さらに、プラズマ源–対象物間

距離が短い場合は、伝播方向の異なるストリーマが 1 周期ごとに交互に現れる倍周期現象を見
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出し、この発生要因がストリーマ伝播開始時の残留電荷密度の相違であると考察した。また、ス

トリーマ後方における縞状の発光 (ストリエーション) を初めて見出した。 

発光分光法を用いて気相中活性種の空間分布計測を行い、He_LEAPP 及び作動ガスとしてア

ルゴン (Ar) を用いた LEAPP (Ar_LEAPP) において大気成分由来の活性種及び作動ガス由来の

発光を観察した。既存研究と同様に、両プラズマの作動ガス由来の発光以外の相違点は窒素分子

イオン (N2
+) の発光の有無であり、Ar_LEAPP では、全発光領域において観察できないことを確

認した。特に、接地銅板を対象物として用いた場合、銅板表面近傍において各活性種の発光強度

の急峻な増加が観測されたが、この領域においても N2
+の発光は Ar_LEAPP では確認されないこ

とを見出した。高速電子の存在が想定されるこの強発光領域においても N2
+の発光が認められな

い原因は、空気を巻き込こんだ領域における電子温度の低下であり、準安定 He (Hem) 粒子によ

るペニング電離反応が N2
+発光の主要過程であると考察した。 

プラズマによる血液凝固促進現象における血清タンパク質凝集効果に着目し、作動ガスとし

て He、He-Ar 混合ガス、Ar を用いた LEAPP による血清アルブミン溶液への照射実験を行った。

その結果、He_LEAPP が最も血清アルブミン溶液の凝集効果が高く、Ar 混合比の高い He-Ar 混

合ガスを作動ガスとした場合の LEAPP や Ar_LEAPP は凝集効果が低いことを明らかにした。こ

のことは、He_LEAPP の方が Ar_LEAPP よりも血液凝固促進効果が高い理由として、血清タン

パク質に対する凝集効果の違いが関係していることを示唆する。また、照射時のプラズマ特性の

比較から、一酸化窒素やヒドロキシラジカルは凝集現象の主要な因子ではないと推定し、さらに、

溶液中の Hem によるペニング電離反応は、タンパク質凝集に不可欠な条件ではないことを示し

た。さらに、Ar_LEAPP では瞬間的 (~ 1 μs) に多量の荷電粒子が流れ込む点、放電が不安定で周

期ごとに電流のピーク値が異なる点、及び粒子の重さの違いに起因したガス流による溶液の振

動等が、凝集現象を阻害している可能性を考察した。 

本研究では、産総研が開発した LEAPP の特性を多元的に計測し、それが基本的にはこれまで

の APPJ に関する特性計測の報告と同様であることを明らかにした。一方で、こうした特性は同

じ装置であっても、作動ガスやプラズマ源–対象物間の距離等のプラズマの生成条件等によって

大きく変化することを見出した。このことは、血液凝固促進現象を誘起する最適な条件が存在す

ることを示唆する。今後、本研究が明らかにしたプラズマ生成条件の相違による LEAPP の特性

の変化について、それらと血液凝固促進効果との相関関係に関する詳細な解析を通して、より効

果的なプラズマ止血機器開発や、APPJ の生体応用を進展させる新たな知見の取得へとつなげる

ことが可能であると考える。 

本論文は、著者が筑波大学大学院システム情報工学研究科構造エネルギー工学専攻博士後期

課程 (産業技術総合研究所・技術研修生) で行った研究をまとめたものである。  
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第1章 序論 

1. 1 研究背景 

1. 1. 1 プラズマ技術 [1–5] 

原子・分子が電離してできた荷電粒子 (イオン、電子) を含む状態をプラズマと呼ぶ。物質の

三態である固体、液体、気体に続く物質の第四の状態とも呼ばれる。プラズマの定義として、次

の条件を満たす必要があるとされる。 

1) 異符号の電荷を有する荷電粒子の集団である。 

2) 全体としては電気的中性である 

3) 少なくとも 1 種の荷電粒子群は不規則な熱運動を行っている。 

4) デバイ長よりも大きな寸法である。 

ここで、デバイ長とは、正または負の電荷が作る電場を、その周囲の異符号の電荷が打ち消すの

に必要な距離である。したがって、プラズマは、異符号の電荷を有した荷電粒子が不規則な熱運

動を行っている状態であるが、デバイ長よりも大きいために電気的中性が保たれる。 

プラズマは普遍的に存在しており、自然界では太陽や雷、オーロラはプラズマ状態である。プ

ラズマは発光、高温、高い化学的反応性といった特徴を有していることから、産業界においても

人工的なプラズマが、蛍光灯、アーク溶接、プラズマディスプレイ、及び半導体加工技術等に応

用されている。 

プラズマはその特性からいくつかの分類が可能だが、プラズマを構成する粒子の温度特性や

放電場のガス圧によって分類することが多い。例えば、イオン、電子、中性粒子の温度が概ね等

しく高温状態のプラズマを高温プラズマ、もしくは熱平衡プラズマと呼ぶ。太陽や雷、及びアー

ク溶接に用いるプラズマは、高温プラズマに分類される。一方で、電子のみが高温で、イオン、

中性粒子温度が低い状態のプラズマを低温プラズマ、もしくは非熱平衡プラズマと呼ぶ。蛍光灯

やプラズマディスプレイは低温プラズマに分類される。図 1-1 に示すように、大気圧を含む高圧

力領域では、粒子の密度が高くなり、粒子間の衝突による緩和が増加するため、持続時間が長い

場合には熱平衡状態となり、高温プラズマとなることが知られている [6]。一方で、低圧力領域

では、電場により加速されやすい電子は高温となるが、粒子密度が低く衝突緩和が少ないため、

電子温度のみが高い低温プラズマとなる。図 1-1 で示した温度と圧力の依存関係は、放電時間が

十分に長く、定常となった後のプラズマを仮定している。そのため、大気圧下であっても、放電

時間を制御し、持続時間を短くすることで低温プラズマを生成することが可能である。例えば、

短パルス電圧を電極へと印加するパルス放電や、誘電体バリア放電 (Dielectric Barrier Discharge 

“DBD”) 等は、大気圧下での低温プラズマの生成を実現している。DBD は電極間に誘電体を挟
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んでおり、放電時間の経過と共に誘電体表面へと蓄積された電荷により放電空間の電場強度が

低下するため、放電が一定時間で停止する。本研究では、このような大気圧下で生成する低温プ

ラズマを、低温大気圧プラズマと呼ぶ。前述のように、プラズマとは気体分子が電離してイオン、

電子、中性粒子が混在している状態であるが、この時どの程度電離しているかを示す指標として

電離度 β が存在する。プラズマ中のイオン、電子、中性粒子の密度をそれぞれ ni、ne、nnとした

場合、全体的には中性であるため ni ≈ neである。また、電離する前の気体分子の密度は (ne + nn) 

であり、電離度は β = ne / (ne + nn) で表される。文献 [2] では、作動ガスをヘリウム (He)、電子

温度を 1 eV と仮定した場合の電子と中性粒子の衝突周波数について、低圧で電離度の高い誘導

結合プラズマ (ne = 1012 cm−3、β = 10−3) では 107 Hz であるのに対して、典型的な大気圧プラズマ 

(ne = 1013 cm−3、β = 10−6) では、1011 Hz と非常に高くなることを述べている。そのため、低温大

気圧プラズマ中では、中性粒子と高いエネルギーを持った電子の衝突によって様々な反応が生

じることが予想される。この反応で生成された化学的に活性である種は、活性種 (または反応種) 

と呼ばれ、低温大気圧プラズマの応用においては、非常に重要な役割を担っている。低温大気圧

プラズマは、高真空装置を用いずにプラズマ生成が可能であるため低コストであり、電子温度の

みが高く、イオン、中性粒子温度が低いため処置対象物に対して熱的影響を与えずに、活性種等

による高い化学反応性を利用する事が可能という点がメリットとして挙げられる。この特徴か

ら、真空容器中の低圧力下では処置が難しく、熱によるダメージを受けやすい生体試料等を用い

る医療分野や農業分野等のバイオ応用の研究が活発に進められている。 

 

図 1-1. 各成分温度と放電場圧力の関係 [6]。 

 

低温大気圧プラズマは、様々な放電法、装置により生成されるが、その一つとして大気圧プラ

ズマジェット (Atmospheric-Pressure Plasma Jet “APPJ”) が挙げられる。一般的に、DBD を用いた

APPJ は、図 1-2 に示すように誘電体管と電極で構成され、誘電体管内部に作動ガスを流させ噴
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射する。その大きな特徴は、ガス流に沿ってプラズマが生成される点である。そのため、低温大

気圧プラズマの特徴に加えて、処置時の操作性が高いというメリットも有しており、多くの研究

グループにより開発され、研究が進められている。誘電体管の材質や大きさ、電極の種類や配置

は各グループで異なるが、図 1-2 に示すように、電圧印加電極と接地電極を有する APPJ (a)、電

圧印加電極のみを有する APPJ (b)、そして誘電体管内に針電極を有する APPJ の 3 タイプが広く

知られている [7]。 

図 1-2. 大気圧プラズマジェット概略図 (a) 電圧印加電極と設置電極を有する APPJ、(b) 電圧

印加電極のみを有する APPJ、(c) 針電極を有する APPJ [7]。 

 

1. 1. 2 プラズマの医療応用 

低温大気圧プラズマの医療分野への応用 [8] においては、殺菌 [9–16]、創傷治癒 [17–21]、皮

膚疾患治療 [22,23]、がん治療 [24–31]、及び止血処置 [12,32–42] への応用研究が進められてい

る。農業分野への応用 [43,44] では、プラズマが植物の発芽や成長を促進すること [45,46] が報

告されている。本項では、医療分野への応用に注目し、それらの概要を述べる。 

 

1. 1. 2. 1 止血 

止血処置は、外科手術において必要不可欠な処置であり、出血する部位によりいくつかの止血

方法が存在する。例えば、太い動脈や静脈からの大出血に対しては、鉗子、クリップにより血管

を直接挟むことにより血流を止める手法が用いられ、毛細血管からのにじみ出るような出血に

対しては、高周波電気凝固装置等のような熱により血管を焼き潰すことによる止血である焼灼

が用いられている。プラズマ技術は、既にこの焼灼止血へと応用され、実用化されている [47]。

一方で、毛細血管からの出血に対する止血として、近年では焼灼とは異なり、プラズマ照射によ

り血液凝固を促進し、形成された凝固物で出血部を覆うことによる止血効果についても報告さ

れている [36,48]。 
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1. 1. 2. 1. 1 プラズマによる焼灼止血 

プラズマを用いた止血機器の一つであるアルゴンプラズマ凝固装置 (Argon Plasma Coagulator 

“APC”) [47] のイメージ図を図 1-3 に示す。APCは、出血部に対してアルゴンプラズマを照射し、

プラズマから生体組織に高周波電流を流すことで発生したジュール熱によって焼灼を行う。生

体の抵抗を 1 kΩ と見なした場合、APC のプラズマから流れる電流のピーク値は約 1 A であり、

P = RI2の関係から約 1 kW のパワーが生体で消費される [49]。これは、止血技術としては有用で

あるが、血管を焼きつぶすような熱が生体組織に発生するため、出血部位以外の生体組織に対し

ても火傷のような組織損傷を伴う処置となっている。こうした組織損傷は、部位によっては癒着

と呼ばれる本来分離しているはずの組織が炎症により接合してしまうことが知られている。癒

着は、再手術を行う際に接合した部位を切除する処置が必要となり、手術時間が長くなることや、

腸閉塞のような術後障害へとつながることが懸念事項とされている。 

 

図 1-3. アルゴンプラズマ凝固装置による止血のイメージ図。 

 

1. 1. 2. 1. 2 プラズマによる血液凝固促進 

近年、前述のプラズマからの電流により発生させたジュール熱を用いた止血とは異なる、プラ

ズマ照射により傷口から流れ出る血液の凝固を促進させ、形成した凝固物で出血部を塞ぎ止血

を行う方法が注目されている。この止血は、ジュール熱を用いないため、組織損傷が生じず、癒

着にもつながらないことが知られており、低侵襲 (生体内の恒常性を大きく乱さない) 止血が可

能といえる。この時、プラズマから生体に流れる電流はピーク値で数 mA であるため、体内の消

費パワーは数 mW であり、ジュール熱による焼灼は生じない [49]。また、この時のガス温度や

生体処置時の生体表面温度はそれぞれ約 70 度及び約 40 度であるのに対して、APC では、それ

ぞれ 180–1,350 度及び約 350 度の高温であった [50]。本研究では、低パワー、低イオン温度、低

ガス温度、低エネルギー密度のすべてを満たし、熱損傷を防ぐプラズマについて、低エネルギー

大気圧プラズマ (Low-Energy Atmospheric-Pressure Plasma “LEAPP”) と呼ぶ。血管から出たヒト

の血液は、時間が経過すると自然に凝固するが、LEAPP を照射することで速やかに凝固する。

この現象に関しては、マウス等の動物の血管に傷をつけ出血させ、その血液へプラズマ照射を行
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う in vivo (生体内) 実験や、人や動物から取り出した全血 (血液成分ごとに分離されておらず、

全ての血液成分を含む) や特定の血液成分のみを用いた in vitro (生体内ではなく、試験管内等に

おいて人工的に調整された環境) 実験が行われている [12,32–42]。全血から血液成分を分けてい

くと、図 1-4 に示すような成分に分離することが可能である [51]。これまでの研究から、プラズ

マ照射による各血液成分への作用として、次の 3 つが確認されている。 

1. 血液凝固能力としてヒトが元来有している凝固因子 (血小板やフィブリノーゲン) を活性

化する [32]。 

2. 溶血現象 (赤血球の破壊) を誘起し、赤血球から放出されたヘモグロビンを含む凝固物を形

成する [38]。 

3. アルブミン等の血清タンパク質を凝集する [37]。 (血清タンパク質: 血漿内に存在するタ

ンパク質の内、凝固因子であるフィブリノーゲン以外のタンパク質のこと) 

上記のような各成分に対する作用の他に、溶血現象により赤血球から放出されたヘモグロビ

ン存在下において、プラズマ照射により生成された液中活性種である過酸化水素の濃度が高い

と、フィブリノーゲンの凝集がより活性化されるという報告もされている [42]。上記のような

各血液成分への作用については、LEAPP による血液凝固促進現象に関連する研究を行っている

各研究グループ全てで調べられている訳ではない。しかし、これらについて調べた各グループの

報告を比較すると、用いる装置によって各血液成分への作用が異なることが明らかとなってい

る [41]。表 1-1 に、3 つの研究機関により開発された LEAPP 装置による各血液成分への作用を

示している。同表から、産業技術総合研究所 (産総研) が開発した LEAPP 装置は上記 1–3 のす

べての効果を有することがわかる。一方、Drexel University の LEAPP 装置は 2、3 の効果を有し

ておらず、名古屋大学の LEAPP 装置は 2 の効果を有していない。ここで、各グループの LEAPP

装置の仕様を表 1-2 に示す。産総研と名古屋大学が開発したそれぞれの LEAPP 装置は、ヘリウ

ム (He) を作動ガスとした APPJ タイプであるが [52,53]、Drexel University 開発の LEAPP 装置

は、空気 (Air)を作動ガスとした平行平板タイプである [32]。平行平板タイプでは、平行に配置

した電極間に誘電体を挟み、その間にプラズマが生成される。産総研と名古屋大学が開発したそ

れぞれの LEAPP 装置はどちらも APPJ タイプだが、電極配置が異なっており、産総研の LEAPP

装置では電極が誘電体管の外側にあるが、名古屋大の LEAPP 装置は誘電体管の内側に針電極、

外側に平板電極を有している [52,53]。また、各装置は周波数や印加電圧も異なっていることも

分かる。このように、仕様の異なる装置による作用の相違が確認されていることに加えて、同一

の装置を用いた場合でも作動ガスが異なる場合には、血液凝固効果が異なるという報告もなさ

れている [36,39]。例えば、産総研の開発した LEAPP 装置では、各血液成分に対する作用の詳細

は不明だが、He を作動ガスとした場合の方がアルゴン (Ar) を作動ガスとするよりも高い血液
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凝固促進効果を示すことが報告されている [36]。以上の結果は、異なる装置、作動ガスの条件で

生成されたプラズマは異なるプラズマ特性を有しており、その結果として生じる凝固促進現象

が異なることを示唆する。 

 

図 1-4. 各血液成分の重量比 [51]。 

 

表 1-1. 血液凝固促進現象の装置による各血液成分への作用の相違 [41]。 

注) ＋: 効果あり、－: 効果なし。 

 

表 1-2. 各 LEAPP 装置の仕様 [32,49,53]。 

 

研究機関 産総研 名古屋大学 Drexel University 

1. 凝固系活性化 + + + 

2. 赤血球由来の凝固物形成 + - - 

3. 血清タンパク質凝集物形成 + + - 

 

 

 

 

研究機関 産総研 名古屋大学 Drexel University 

放電方式 APPJ APPJ 平行平板 

作動ガス He He Air 

周波数 ~ 62 kHz 120 Hz / 28 kHz 1 kHz 

印加電圧 Vp-p ~ 12 kV Vp-p ~ 8 kV Vp-p ~ 35 kV 
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1. 1. 2. 2 殺菌、創傷治癒、皮膚疾患治療 

プラズマを殺菌技術に応用する研究は古くから行われており、医療器具に対する殺菌法とし

て、真空容器を用いた低圧 [15] から大気圧 [10,16] まで様々なプラズマによる処置の報告がさ

れている。殺菌効果については、プラズマが生成する活性種やプラズマが発する紫外光によると

考えられている。こうした医療器具に対する殺菌法に加えて、近年では生体上に存在する細菌の

殺菌についても研究が進められている [11,14]。前述の医療器具への殺菌の場合は、基本的には

乾燥状態の器具に対するプラズマ処置であったが、生体上に存在する細菌を考える場合は乾燥

状態に限らず、湿潤状態、液中環境を考える必要がある。これまでに、溶液中の細菌へのプラズ

マ照射による殺菌効果や、その効果が溶液の水素イオン指数 (pH) を低くすることで高くなるこ

と等が報告されている [14]。このような in vitro の実験に加えて、in vivo の実験も進められてお

り、すでに臨床試験が行われている。臨床試験では、慢性創傷上の細菌に対するプラズマの効果

が検討されており、プラズマ照射により創傷上の細菌数が減少し、創傷治癒へとつながることが

報告されている [54,55]。さらに、ヘイリーヘイリー病 [22] や帯状疱疹 [23] に対するプラズマ

処置の臨床試験も行われており、このような皮膚疾患治療への適用に関しても研究が進められ

ている。 

 

1. 1. 2. 3 がん治療 

プラズマをがん治療に応用する研究は、国内外の様々な研究グループにより進められている。

こうした研究により、プラズマ照射には、がん細胞への何らかの作用があることが明らかにされ

ている。正常な細胞には影響を与えずにがん細胞のみに選択的に作用する条件があり得るとの

報告がある [24]。詳細なメカニズムは解明されていないが、プラズマ照射はがん細胞に細胞内

外の組織傷害により生じるネクローシスではなく、プログラム細胞死と呼ばれるアポトーシス

を誘導するとされている。この効果は、がん細胞へのプラズマ直接照射だけで生じるのではなく、

プラズマを細胞培養液等の溶液へと照射し、プラズマ照射後の溶液をがん細胞に投与すること

でもアポトーシスを誘導することが知られている [29]。がん細胞にアポトーシスを誘導するプ

ラズマの作用因子やメカニズムは研究段階だが、プラズマが生成した活性種が重要な役割を担

う可能性について検討がなされている [30,31]。 

 

1. 2 プラズマの特性計測 

プラズマは様々な特性を有している。応用において、特性の相違はプラズマ照射により生じる

現象の相違へとつながる可能性があり、プラズマの特性を明らかにすることは、現象のメカニズ
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ム理解や制御を行うために重要である。本節においては、主なプラズマの特性と、その主な計測

手法について、文献 [2,56] を参考にまとめた。 

 

1. 2. 1 電気特性 

ここでの電気特性とは、プラズマ生成用の電圧及びプラズマ中を流れる電流を指し、プラズマ

装置に固有の特性である。プラズマ生成時に電極に印加される高電圧の値は、プラズマ生成時の

指標として用いられることが多い。この時、数 kV 以上の高電圧が印加される場合は、高電圧プ

ローブ等の分圧器により分圧し、オシロスコープ等で計測を行う。 

プラズマ電流は、荷電粒子密度と密接に関係しており、プラズマの状態を理解するための重要

な指標である。抵抗を介して接地した銅板等の対象物にプラズマを照射し、抵抗両端の電位差を

評価することにより、電流値を算出することが可能である。しかしながら、このように対象物を

用いる方法では、プラズマに対象物を接触させて計測を行うため、プラズマの状態にも影響を与

えてしまう。そのため、プラズマに触れることなく電流を計測可能な手法である電流変流器 

(Current Transformer “CT”) が用いられることも多い。CT では、磁性体のコアに通した導体に交

流電流やパルス電流が流れるときにコアに巻かれたコイルに電磁誘導により誘起される二次電

流を計測する。二次電流は導体を流れる電流の 1 / N (N: 巻き数) となるため、コイルに負荷抵

抗を接続し、負荷抵抗両端の電位差を測定することにより、導体を流れる電流の計測が可能であ

る。 

プラズマ生成のために投入される放電電力は、上述の手法で求めた電圧、電流を用いて計算が

可能である。プラズマ生成においては交流電圧を用いることや、電流波形が不規則であることが

多いため、電力を求める際は電圧、電流の波形を同時に計測し、各瞬時値の積を時間積分するこ

とが必要である。交流電圧の印加により生成したプラズマの電力測定に関しては、リサージュ法

を用いる方法もある。この方法では、コンデンサを直列に接続した銅板等の対象物にプラズマを

照射し、コンデンサ両端の電位差を計測する。横軸に印加電圧、縦軸にはコンデンサ両端の電位

差から算出した電荷量をとると、平行四辺形に類似した形状となる。これをリサージュ図形と呼

び、この図形の面積は、印加電圧の 1 サイクルあたりにプラズマに投入された電力に相当する。 

 

1. 2. 2 電子の特性 

本項でいう電子の特性とは、プラズマを構成する最も重要な成分の一つである電子に関係す

る特性のことを指し、ここでは電子密度及び電子温度について述べる。これらは、様々な手法に

より求められる。低温大気圧プラズマにおいて広く用いられている手法として、プラズマの発光

を評価することにより電子密度及び電子温度を計測する方法が挙げられる。 
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プラズマの発光評価による電子密度計測においては、一般的にはシュタルク広がり法を用い

ることが多い。シュタルク広がり法による電子密度計測では、約 1014 cm−3 以上の密度のプラズ

マに適用可能である [57]。プラズマ中の原子、分子が高速電子との衝突等により上位準位に励

起され、その状態から下位準位に遷移する際に、上位準位と下位準位のエネルギー差に応じた波

長の光が放出され、プラズマの発光として観測される。対象物質の種類や、励起状態によって異

なる波長の光となる。この光を分光器により計測すると、特定波長の 1 本の線として現れるので

はなく、一定の広がりを持ったスペクトルが現れる。この広がりは様々な要因によって生じるが、

その一つとして、シュタルク効果による広がりが挙げられる。シュタルク効果とは、原子、分子

に電場が作用した際に電場強度に応じた原子のエネルギー準位のシフトが生じる現象である。

プラズマ中では、電子やイオンからの距離に応じた様々な強度の電場が原子、分子に作用するた

め、シュタルク効果はスペクトルの広がりとして観察される。この広がりの幅は、プラズマの電

子密度の影響を強く受けるため、この広がりを評価することにより電子密度を推定することが

可能である。特に水素原子からの発光は、他の原子と比べてシフト量が大きく、可視域に発光が

あるためにシュタルク広がり計測の対象として用いられることが多い。大気中でプラズマを生

成すると、プラズマは周囲空気に含まれる水蒸気から水素原子を生成し、発光させることが可能

であるが、発光が弱い場合には少量の水素ガスを作動ガスに混合することもある。このようにプ

ラズマの発光を用いた手法の他に、ミリ波やマイクロ波を用いた干渉計や、レーザー光の散乱を

評価するレーザートムソン散乱法を用いる方法もある [58–60]。 

プラズマの発光を用いた電子温度の計測手法としては、線強度比を用いた計測がある。プラズ

マ中の原子、分子について、上位準位 i から下位準位 j へと遷移する際の発光強度は、自然放出

係数 Aijにより与えられる遷移確率を用いて Iij = hνijAijNiで表される。ここで、h はプランク定数、

νijはスペクトルの周波数を示す。Niは準位 i の粒子密度を示す。準位 k から l への遷移の発光を

考えると、同様に Ikl = hνklAklNkで表される。対象とするプラズマが局所熱平衡状態と仮定できる

場合には、Ni / Nk = (gi / gk) exp [−(Ei − Ek) / kBTe]で密度比が表される。ここで、gi、gkは各準位の

縮退度を示し、Ei、Ekは各準位のエネルギーを示す。kBはボルツマン定数である。前述の発光強

度の式を代入すると発光強度比は Iij /Ikl = [ (νijAijgi) / (νklAklgk) ] exp [− (Ei − Ek) / kBTe] で表される。

このようにスペクトル線の発光強度比を求めることができれば、電子温度 Te を算出することが

できる。ただし、この式から電子温度を算出するにはプラズマが局所熱平衡状態である必要があ

り、多くの APPJ では正確な評価が難しい。 
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1. 2. 3 ガス温度 

前述のとおり、低温大気圧プラズマおける中性粒子やイオン等のガス温度は、104–105 K の電

子温度と比べて低いが、プラズマ生成前の作動ガス温度 (≈ 室温、300 K) よりは高くなること

がある。応用におけるプラズマによる対象物の処置を考えた場合、室温よりも高い温度のガス流

による影響が生じる可能性があるため、熱的な影響の評価として、ガス温度を計測することがあ

る。電子温度や密度と同様に、プラズマの発光からガス温度の評価が可能である。よく用いられ

る手法としては、分子の回転スペクトルから回転温度を算出することによる、ガス温度の推測が

挙げられる [50,61]。分子には、電子のエネルギー準位に加えて、振動と回転のエネルギー準位

が存在する。電子や振動のエネルギー準位間の差と比べて回転のエネルギー準位間のエネルギ

ー差は小さく、室温程度の粒子の衝突であっても励起される。大気中でのプラズマにおいて、プ

ラズマの作動ガスと大気成分の窒素分子 (N2) の温度が十分に緩和し、平衡状態にあるとすれば、

N2の回転スペクトルから回転温度を求めることで、ガス温度の推測が可能である。 

 

1. 2. 4 ガス流 

APPJ における大きな特徴の一つとして、作動ガスの流れに沿ったプラズマの生成がある。そ

のため、プラズマ生成における作動ガス流の挙動は重要な知見であり、いくつかの研究グループ

により計測が行われている。作動ガスは基本的には無色であるため、評価のためにはガス流を可

視化する必要がある。流体の可視化によく用いられるトレーサ粒子を利用した Particle Image 

Velocimetry (PIV) 法や、シュリーレン法がプラズマに随伴するガス流にも適応可能である。APPJ

のガス流計測では、プラズマの状態を乱さない点から、PIV 法よりもガスの密度勾配を明暗とし

て表すことが可能であるシュリーレン法が用いられることが多い。 

 

1. 2. 5 発光伝播 

プラズマ中では、高速電子の衝突により上位準位に励起された原子、分子が下位準位に遷移す

る際の発光が多数生じている。プラズマの発光からは前述のような電子密度・温度、ガス温度等

の情報を得ることが可能であるが、その他に、発光空間分布の時間発展を観察することによりプ

ラズマの時間発展について知ることが可能である。そのため、プラズマの発光画像を高速度カメ

ラ等により高時間分解計測し、発光分布の時間発展からプラズマの伝播を明らかにする研究が

行われている。APPJ は目視では、図 1-2 に示したようなジェット状の発光が観察できるが、高

時間分解計測により印加電圧 1 サイクルの中での発光伝播を計測すると、弾丸状の発光がプラ

ズマ源内から飛び出していくことが報告されている [62,63]。これは、bullet とも呼ばれ、bullet
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が kHz 程度の放電周波数で次々と飛び出すことで図 1-2 のようなジェット状の発光となってい

ることが明らかにされている。 

Bullet は古くから知られているストリーマと同様の現象とされる [64]。ここで、ストリーマの

理論について説明する。電場中のストリーマは、その進行方向によって正ストリーマと負ストリ

ーマと定義される。正ストリーマは陰極向きストリーマとも呼ばれ、電場の方向に進行するスト

リーマを指す。一方で、負ストリーマは陽極向きストリーマとも呼ばれ、電場とは逆方向に進行

するストリーマを指す。 

正ストリーマの進展は、Meek のストリーマ理論によって説明される [65,66]。偶存電子が存在

する空間内に一定以上の電場が印加されると、加速された電子が中性粒子に衝突することで、

次々に電離が起こり (α 作用)、電子なだれが発生する。電子はイオンよりも速度が速いため、先

端に電子が多く、後方に正イオンが多い分布となり陽極方向へ進展する。電子なだれが陽極に達

すると、電子は陽極に吸収され正イオンのリッチな領域が形成される。図 1-5 (a) に示すように、

正イオンのリッチな領域により空間内の電場が強められ、電子なだれの進展によって生じた電

子や光電離による電子が正イオンのリッチな領域へと更に加速される。この時、α 作用により、

更に電子なだれが生じるため、多数の電子が正イオンリッチな領域へと飛び込み、電子、正イオ

ン、中性粒子の存在するプラズマ状態となる。生成したプラズマの陰極側には、正イオンが取り

残された領域ができるため、このプラズマは、正イオンのリッチな領域を先端に徐々に陰極方向

へと進行していく。これを正ストリーマと呼ぶ。 

負ストリーマの進展に関しては、Reaether のストリーマ理論等により説明される [66,67]。正

ストリーマと同様に電子なだれが発生すると、電子なだれの先端と陽極の間の空間の電場が強

められる。強められた電場の中で電子が加速されると、電子なだれの先端から離れた位置にいく

つかの電子なだれが発生する。電子なだれが陽極方向に進行し、後続の電子なだれが前方にある

電子なだれ後部の正イオンリッチ領域に飛び込むことでその領域がプラズマとなる。このよう

に、電子なだれは次々につながり、プラズマが進行していく。これを負ストリーマと呼ぶ。 
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図 1-5. ストリーマ進展機構。(a) 正ストリーマ、(b) 負ストリーマ [66]。 

 

1. 2. 6 活性種 

プラズマ中の粒子間では、1) 励起、2) 電離、3) 解離、及び 4) 再結合等の反応が生じており、

これらの反応によって活性種が生成される [68]。1)–4)の反応について、以下に詳細に述べる。

ここで、原子を A、分子を AB で示す。 

 

1) 励起 

原子・分子への電子衝突による電子励起反応について、以下に示す。 

 

𝐴 + e−(high energy) → A∗ + e− (low energy) 

AB + e−(high energy) → AB∗ + e−(low energy) 

 

A*、AB*は原子・分子の電子励起状態を示す。電子励起とは、基底準位やその他の励起準位の

原子・分子が外から与えられたエネルギーによってより高い準位の状態へと遷移することであ

る。これは、原子核の周囲を回っている電子がより外側の軌道へ移ることを意味する。高い準位

に遷移するためには、準位間のエネルギー差に応じたエネルギーが必要であり、衝突する電子は

それ以上のエネルギーを有している必要がある。また、更に強いエネルギーであれば電離準位ま

で励起し、電子を放出することによって電離が生じる。このように高い準位に励起された中性原

子・分子、またはイオン原子・分子は不安定な状態であるため、10−7–10−9 s 程度で下位準位へと

遷移する。しかし、その中には下位準位への遷移が禁じられているものも存在する。これらは準
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安定励起状態 (Am、ABm) と呼ばれ、高いエネルギーを持ち、寿命も長いことから、反応過程に

おいても重要な役割を担う。また、分子には電子のエネルギー準位の他に、振動と回転のエネル

ギー準位が存在するため、分子の励起には電子励起の他に振動励起、回転励起が存在している。 

 

2) 電離 

電子衝突による原子・分子の電離反応について、以下に示す。 

 

A + e− (high energy) → A+ + 2e−(low energy) 

AB + e− (high energy) → AB+ + 2e−(low energy) 

 

A+、AB+は原子・分子の電離状態を表す。電離とは一般的に原子・分子にエネルギーが与えら

れることによって、最外殻電子が放出されることでイオンを形成する現象である。物質には固有

の電離エネルギーが存在しており、電離するためには、与えるエネルギーが電離エネルギー以上

である必要がある。電子が衝突する中性粒子が準安定励起状態である場合は、電離に必要なエネ

ルギーは低くなる。例えば、He の電離に必要なエネルギーは 24.58 eV と非常に高い。一方で、

He の準安定励起状態であれば、19.8 eV もしくは 20.96 eV のエネルギーを有しているため、電離

に必要なエネルギーは約 4 eV となる。準安定励起状態の原子・分子が関わる電離として、以下

に示すようなペニング電離反応が存在する。 

 

Am + B → A + B+ + e− (low energy) 

 

ペニング電離反応は、高いエネルギーを持つ準安定状態の原子、分子が、そのエネルギーより

も電離に必要なエネルギーが低い別の粒子に衝突し、その粒子に電離が生じる反応である。準安

定状態の Amの持つエネルギーと B の電離エネルギーの差は、電離して放出される電子のエネル

ギーとなる。ペニング電離反応は、分子によるものも存在する。 

 

3) 解離 

電子衝突、準安定粒子衝突による分子の解離反応について以下に示す。 

 

AB + e− (high energy) → A + B + e−(low energy) 

AB + Xm → A + B + X 
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解離とは、分子がエネルギーを持った粒子の衝突により原子 (もしくはより小さい分子) に分

離する反応である。解離が生じるためには、分子固有の結合エネルギーよりも高いエネルギーを

持つ電子や準安定励起状態の原子・分子との衝突が必要である。 

 

4) 再結合 

電子衝突による再結合反応を以下に示す。 

 

A+ + e− → A 

AB+ + e− → AB 

 

再結合とは、イオンと電子が衝突して再び原子もしくは分子に戻る現象である。 

 

以上のような反応以外にも、多様な衝突反応が存在する。 

 

プラズマ中では、上記のような反応が絶えず生じており、活性種の生成と消失を繰り返してい

る。ここで、大気中において生成される活性種の例をいくつか下に示す。 

 

・酸素由来: 酸素原子 (O)、酸素分子イオン (O2
+)、一重項酸素 (1O2)、オゾン (O3) 

・窒素由来: 窒素原子 (N)、窒素励起分子 (N2
*)、窒素分子イオン (N2

+) 

・空気由来 (水蒸気有り): ヒドロキシラジカル (OH)、過酸化水素 (H2O2)、スーパーオキシド

アニオンラジカル (O2
−) 

・作動ガス由来: 準安定 He 原子 (Hem)、He イオン (He+)、準安定 Ar 原子(Arm)、Ar イオン (Ar+) 

・その他：一酸化窒素(NO) 

 

これらの活性種は、強い酸化力や高いエネルギーを持っているため、様々な応用において反応

の起点となることが考えられる。また、これらの活性種は気相中だけでなく、液相中においても

生成される。溶液へのプラズマ照射時に、溶液中で生成される活性種の例として、OH、H2O2、

O2
−などが挙げられる。血液や細胞へのプラズマ照射を考えた場合、血液は多量の水分を有して

おり、また細胞は基本的に液中に存在する。すなわち、医療・バイオ応用においては、気相中で

の反応に加え、液相中での反応についても考慮する必要がある。このように、プラズマと生体と

の相互反応については、気相–界面–液相を通した複雑な反応経路を有していることが考えられ

るため、詳細に解明されていないメカニズムが多い。 
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気相中の活性種の計測として、プラズマ中で励起された活性種が物質ごとに特有な波長の光

を放出することを利用し、発光分光法により活性種を同定する手法がある。さらに、計測対象と

する活性種の励起波長に等しいレーザー光をプラズマへ投入し、その吸収量を評価するレーザ

ー吸収分光法や、レーザー光により励起した活性種からの蛍光を評価するレーザー誘起蛍光分

光法等がある。また、溶液中に生成された活性種の評価手法としては、溶液へと投入した光の吸

収量を評価する吸収分光法や、蛍光試薬等により活性種をトラップして計測する化学プローブ

法等が挙げられる。また、電子スピン共鳴法では、不対電子を持った活性種である OH 等のラジ

カルを計測することが可能である。 

 

1. 3 研究目的 

プラズマにより誘起される血液凝固促進現象のようなプラズマの生体への作用について、そ

の作用機序の詳細についてはほとんどが明らかにされていない。作用機序の解明を目指した研

究が種々行われているが、重要な役割を担うと考えられている活性種が注目され、計測されてい

ることが多い。しかしながら、1.2 節で述べたように、プラズマには様々な特性があり、これら

はDBDのような同一の放電方法によって生成されていても装置によって異なっていることがあ

り、活性種だけではない様々な特性の相違が現象の相違へと影響することが考えられる。1. 1. 2

項で述べたような血液凝固促進現象においても、LEAPP の処置による血液凝固促進という点は

同じだが装置の相違による血液成分への作用の相違が報告されている。これは、それぞれの装置

が異なる特性を有していることが要因として考えられるが、作用因子や作用機序は不明である。

そこで、本研究では、プラズマによる血液凝固促進現象のメカニズム理解による効果的なプラズ

マ止血機器開発及び APPJ の応用研究への貢献を目指し、多くの血液成分へ作用し血液凝固促進

を行うことが現時点 (2018 年 1 月) で唯一見出されている産総研が開発した LEAPP について、

様々なプラズマの特性を多元的に計測して明らかにすることを目的とする。特に、APPJ の大き

な特徴での一つである「ガス流」とプラズマの相互作用、プラズマ生成等と関わる「発光伝播」、

APPJ の多くの応用で重要な役割を担うとされる「活性種」、そして血液成分への作用特性として

「血清アルブミンの凝集」に注目した。これらの特性について計測を行い、既存研究との比較を

行うと共に、各特性の関係する現象のメカニズム解明のための研究を行う。 

 

1. 4 論文構成 

本論文では、第 1 章では研究背景としてプラズマ技術やその応用について述べた後、様々なプ

ラズマの特性計測の概要について述べ、本研究の目的と構成について述べる。第 2 章では、本研
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究の対象である産総研で開発された LEAPP 装置の概要を述べる。第 3 章では、LEAPP のガス流

特性に関する実験結果とその考察を述べる。第 4 章では、LEAPP の発光伝播特性に関する実験

結果とその考察を述べる。第 5 章では、LEAPP の活性種特性に関する実験結果とその考察を述

べる。第 6 章では、LEAPP の血清タンパク質に対する特性に関する実験結果と考察を述べる。

最後に第 7 章では、本研究の結論を述べる。 
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第2章 低エネルギー大気圧プラズマ  

本章では、本研究の主要装置である産総研が開発した低エネルギー大気圧プラズマ  (Low-

Energy Atmospheric-Pressure Plasma “LEAPP”) 装置 [52] の概要を述べる。さらに、装置の基本特

性として電気特性を計測した結果を述べる。APPJ の応用では、基本的に処置対象となる物質が

存在する。こうした対象物の存在はプラズマ状態に影響を与えることが考えられるため、応用を

考える上では対象物が存在する状態での実験の実施が求められる。そこで、照射対象物が LEAPP

の基本特性に及ぼす影響について調べ、本研究を進める上での最適な対象物を検討した。 

 

2. 1 LEAPP 装置の概要 

図 2-1 に、LEAPP 装置の外観を示す。LEAPP 装置は、直径約 30 mm、長さ約 300 mm のペン

シル型の外観をしており、直接手に持ちプラズマ処置を行うことが可能である。図 2-2 に、プラ

ズマ生成時のプラズマの発光画像を示す。本研究では、LEAPP 装置のノズルから伸びる針状の

発光領域をプラズマフレアと呼ぶ。図 2-2 (a)、(b) は、それぞれ対象物なし、及び接地銅板への

照射時のプラズマフレアを示す。同図から、接地銅板への照射時は全体の発光が強くなっており、

さらに銅板表面近傍に強い発光が生じることがわかる。プラズマフレアの長さは、実験条件によ

って変化するが、概略 20 mm 程度以下であった。 

 

図 2-1. LEAPP 装置外観。 
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図 2-2. プラズマフレアの写真。(a) 照射対象物なし、(b) 接地銅板照射時。 

 

図 2-3 に、LEAPP 装置の全体構成図を示す。LEAPP 装置は、プラズマ源、制御 BOX、及び作

動ガス用のボンベで構成されている。作動ガスは、制御 BOX に内蔵のマスフローコントローラ

ー (HORIBA 製、SEC-40) を用いて任意の流量でプラズマ源内部へと供給され、誘電体 (石英) 

管を通って外部へと放出される。本 LEAPP 装置は、作動ガスとして、He、Ar、ネオン (Ne)、 及

び He-Ar 混合ガス、He-酸素 (O2) 混合ガス等を用いたプラズマ生成が可能であり、各総流量は

0.5–4.0 ℓ/min である。石英管は、内径 1.4 mm、外形 3.4 mm、長さ 70 mm のものを使用している。

制御 BOX に内蔵の直流電源 (松定プレシジョン製、P4K-80) により任意の直流電圧 (10–20 V) 

がプラズマ源本体に供給される。そして、直流電圧はプラズマ源内部のピエゾ素子を励起し、Vp-

p ~10 kV 及び周波数約 62 kHz の交流高電圧へと変換され、石英管外面側に組み込んだ銅電極へ

と印加される。これにより、石英管内を通る作動ガスへ高電場が印加され、作動ガスの一部がプ

ラズマ状態となり、ノズルから大気中へと放出され、プラズマフレアとして観察される。 

 

図 2-3. LEAPP 装置の構成概要図。 

 

図 2-4 に、石英管及び電極周辺の放電部の拡大図を示す。本 LEAPP 装置の特徴として、プラ

ズマ源内部が金属材でコーティングされ接地されている点と、石英管の肉厚部にトリガ電極が

埋め込まれている点が挙げられる。前者については、プラズマ源内面が接地されることにより、

高周波高電圧源の作る電場や放電に伴う電磁波が外部に漏れることを防ぐことが可能であり、
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これは計測時のノイズを大きく軽減させる。後者については、電圧印加時にトリガ電極先端に電

場が集中することにより電場強度が高まり、放電を生じやすくするとともに安定な放電を可能

とする効果がある。 

 

図 2-4. LEAPP 装置の放電部拡大図 [69]。 

 

2. 2 電気特性 

2. 2. 1 実験方法 

電気特性として、1. 2. 1項で述べたような電極印加電圧、及び対象物に流れる電流を計測した。

実験装置の概略構成図を図 2-5 に示す。電極への印加電圧は、分圧回路を通し 1/200 に分圧し、

オシロスコープで計測を行った。電流計測においては、対象物として 50 Ω の抵抗を介して接地

した銅板を用い、抵抗両端の電位差をオシロスコープ (KEYENCE、GR-7000、サンプリング速度 

20 MS/s、帯域幅 5 MHz) で計測することで、電流を求めた。LEAPP の設定としては、作動ガス

として He (純度 99.995%) を 2.0 ℓ/min、あるいは Ar (純度 99.95%) を 1.0 ℓ/min の流量 (本研究

では、流量を 0℃、1 気圧の体積流量で表す。) で流し、制御 BOX の直流電源の電圧を DC 18V

に設定した。以後、He を作動ガスとした LEAPP を He_LEAPP、Ar を作動ガスとした LEAPP を

Ar_LEAPP と呼ぶ。プラズマ源ノズル先端から銅板表面までの距離を L とし、L = 2.5–30 mm の

間で変化させ、その際の電気特性を計測した。 

電圧及び電流は、時間変化波形を取得すると同時に 1 周期 (≈ 16.2 μs) よりも十分に長い 10 ms

のデータを取得した上で、実効電圧、実効電流、及び平均パワーを算出した。以下にそれぞれの

算出に使用した式を示す [49]。 

 

 𝑉𝑒 =  √
1

𝑇
∫ 𝑣(𝑡)2𝑑𝑡

𝑇

0

 (2. 1) 
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 𝐼𝑒 =  √
1

𝑇
∫ 𝑖(𝑡)2𝑑𝑡

𝑇

0

 (2. 2) 

 

 𝑃 =  
1

𝑇
∫ 𝑖(𝑡)𝑣(𝑡)𝑑𝑡

𝑇

0

 (2. 3) 

 

式 (2. 1)、(2. 2)、(2. 3) は、それぞれ実効電圧値 Ve、実効電流値 Ie、及び平均パワーP を示す。

T は 10 ms であり、i (t)、v (t)は電流、電圧のそれぞれの瞬時値を示す。 

 

図 2-5. 電気特性計測実験の概略図。 

 

2. 2. 2 実験結果 

2. 2. 2. 1 He を作動ガスとした場合の LEAPP の電気特性 

図 2-6 に、照射距離 L = 20 mm の場合の印加電圧、及び接地銅板に流れる電流の波形を示す。

この条件では、プラズマフレアは接地銅板に接触していないことが目視により確認された。図 2-

6 (a) は 10 ms (≈ 617 周期) の長時間波形であり、各ピーク値の時間変化を示している。図 2-6 (b) 

は図 2-6 (a) の最初の 0–100 μs に対する拡大図である。印加電圧及び接地銅板に流れる電流の波

形は、10 ms (≈ 617 周期) の長時間にわたり、同様な波形が維持された。電圧は Vp-p ~ 8.0 kV、1

周期~ 16.2 μs で電極に印加された。正電流は、正電圧の立ち上がりタイミング近傍で流れ始めピ

ーク値~ 0.7 mA となった。負電流は、負電圧の立ち上がりタイミング近傍で流れ始めピーク値~ 

−0.25 mA となった。正電流の方がピーク値は大きく、波形も急峻な形状であった。負電流は、

ピーク電流は小さいが、より長い時間流れていた。 
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図 2-6. He_LEAPP (L = 20 mm) における、印加電圧及び接地銅板に流れる電流値。(a) 長時間特

性 (10,000 μs)、(b) 短時間特性 (100 μs)。 

 

次に、照射距離 L = 10 mm の場合の印加電圧、及び接地銅板に流れる電流の波形を図 2-7 に示

す。この条件では、プラズマフレアは接地銅板に到達している。図 2-7 (b) は、図 2-7 (a) の最初

の 0–100 μs に対する拡大図である。印加電圧及び接地銅板に流れる電流の波形は、10 ms (≈ 617 

周期) の長時間にわたり、同様な波形が維持された。電圧は Vp-p ~ 6.0 kV、1 周期~ 16.2 μs で電極

に印加された。正電流は、正電圧が立ち上がるタイミングの近傍で流れ始め、正電圧のピーク近

傍でピーク値~ 1.5 mA となった。負電流は、負電圧が立ち上がるタイミングの近傍で流れ始め、

負電圧のピーク近傍でピーク値~ −1.0 mA となった。印加電圧は、L = 20 mm の場合と比べて小

さくなり、一方で電流値は大きくなった。 

 

図 2-7. He_LEAPP (L = 10 mm) における、印加電圧及び接地銅板に流れる電流値。(a) 長時間特

性 (10,000 μs)、(b) 短時間特性 (100 μs)。 
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次に、照射距離 L = 5 mm の場合の印加電圧、及び接地銅板に流れる電流の波形を図 2-8 に示

す。この条件では、プラズマフレアは接地銅板に接触した。図 2-8 (b) は、図 2-8 (a) の最初の 0–

100 μs に対する拡大図である。印加電圧及び接地銅板に流れる電流の波形は、10 ms (≈ 617 周期) 

の長時間に渡って同様な波形が維持された。電圧は、Vp-p ~ 5.0 kV、1 周期~ 16.2 μs で電極に印加

された。正電流は、正電圧が立ち上がるタイミングの近傍で流れ始め、正電圧のピーク近傍でピ

ーク値~ 1.5 mA となった。負電流は、負電圧が立ち上がるタイミングの近傍で流れ始め、負電圧

のピーク近傍でピーク値~ −1.2 mA となった。L = 10 mm の場合と比べて、印加電圧は小さくな

り、一方で負電流のピーク値は大きくなったが、正電流のピーク値は同程度 (約 1.5 mA) であっ

た。 

 

図 2-8. He_LEAPP (L = 5 mm) における、印加電圧及び接地銅板に流れる電流値。(a) 長時間特

性 (10,000 μs)、(b) 短時間特性 (100 μs)。 

 

式 (2. 1)–(2. 3) を用いて、He_LEAPP の電圧・電流波形から算出した実効電圧値、実効電流値、

及び平均パワーの照射距離 L に対する依存性をそれぞれ図 2-9 (a)、(b)、(c) に示す。本実験では、

直流電源からの供給電圧を 18 V に固定して実験を行っているが、照射距離を変化させることで

印加電圧、電流、及び平均パワーが変化していくことが分かる。実効電圧は、照射距離 L = 2.5 

mm の場合は~ 1.5 kV であったが、L の増大に伴い上昇し、L = 30 mm の場合は L = 2.5 mm の約

2 倍の値~ 3.0 kV となった。一方で、実効電流は、L = 2.5 mm の場合 1.0 mA であったが、L の増

大に伴い減少し、L = 30 mm で~ 0.2 mA となった。平均パワーは、L = 2.5–15 mm では概ね 1.4 W

であり、L = 15–20 mm に境界があり、それ以上の距離 L = 20–30 mm では~ 0.3 W であった。こ

の境界の両側では、電圧及び電流に関しても同様に大きく変化していた。目視によるプラズマフ

レアの長さは~ 20 mm であり、電気特性の境界は、プラズマフレアが対象物に届くか届かないか

が大きく関係していると考えられる。L ≳ 20 mm と比べて、L ≲ 15 mm では電流値が大きく増加
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していることから、照射距離を近づけプラズマフレアが銅板に到達した場合には、荷電粒子密度

のより高いプラズマ状態となっていることが考えられる。また、L ≲ 15 mm の距離でも、距離が

近ければ近いほど電流値が高くなることから、プラズマフレアが接していても更に近づけるこ

とで、荷電粒子密度の更に高いプラズマ状態へと変化していくことが考えられる。L ≲ 15 mm の

距離について、電流値が上がると電圧が下がっていることから、電源の特性として平均パワーを

~ 1.4 W にそろえるように電圧値が変動したことが考えられる。一方で、プラズマフレアが銅板

に接触しない L ≳ 20 mm では、電流値が低く平均パワーも 1.4 W よりも低いが、印加電圧は~ 3 

kV から大きく上昇していないことから、印加電圧には上限があり、照射距離が遠い場合は荷電

粒子密度が高くならず、平均パワーも下がったことが考えられる。 

 

図 2-9. He_LEAPP の電気特性のプラズマ照射距離依存性。(a) 実効電圧、(b) 実効電流、及び

(c) 平均パワー。 

 

2. 2. 2. 2 Ar を作動ガスとした場合の LEAPP の電気特性 

図 2-10 に、照射距離 L = 20 mm の場合の印加電圧、及び接地銅板に流れる電流の波形を示す。

この条件では、He_LEAPP と同様にプラズマフレアは接地銅板に接触していなかった。図 2-10 

(b) は、図 2-10 (a) の最初の 0–100 μs に対する拡大図である。He_LEAPP とは異なり、長い時間
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で見た場合に~ 2,000 μs の周期で電圧・電流のピーク値が変化した。即ち、Vp-pは~ 6.0 kV から~ 

8.0 kV に変化した。正電流のピーク値は~ 0.5 mA から~ 1.0 mA に変化したが、一方で負電流は

大きく変化せず~ −0.2 mA であった。この~ 2,000 μs の周期の変化の要因について、電源特性等

に関連すると考えられるが、検討中である。また、印加電圧はほぼ正弦波であり、その周期は、

He_LEAPP と同様に~ 16.2 μs であった。正電流には二つのピークがあり、正電圧が立ち上がるタ

イミングの近傍で電流が流れ始め一つ目のピークとなり、その約 2 μs 後に二つ目のピークが現

れた。負電流は、負電圧が立ち上がるタイミングの近傍で流れ始めピーク値~ −0.2 mA となった。 

 

図 2-10. Ar_LEAPP (L = 20 mm) における、印加電圧及び接地銅板に流れる電流値。(a) 長時間

特性 (10,000 μs)、(b) 短時間特性 (100 μs)。 

 

次に、照射距離 L = 10 mm の場合の印加電圧及び接地銅板に流れる電流の波形を図 2-11 に示

す。この条件では、プラズマフレアは接地銅板に接触している。図 2-11 (a) は 10 ms の長時間変

化を示し、図 2-11 (b) は図 2-11 (a) における 0–100 μs の拡大図を示す。L = 20 mm の場合と同様

に、長い時間で見た場合に~ 2,000 μs の周期で電圧電流が変化している結果となった。L = 20 mm

の場合との比較では、Vp-pは~ 3.0 kV から~ 4.0 kV に変化し、正電流のピーク値は~ 5 mA から~ 

20 mA に変化し、負電流のピーク値は~ −5 mA から~ −60 mA に大きく変化した。また、短時間

特性における印加電圧の周期は、他の条件では一律に~ 16.2 μs であったが、L = 10 mm の場合に

は、~ 18.0 μs と~ 14.5μs の周期を交互に繰り返し、後者では、正電圧の印加電圧が大幅に低下し

た。このように、異なる周期の電圧が交互に印加されていたが、隣接する 2 周期を合成した時間

は、通常時の 2 周期分~ 32.4 μs とほぼ等しくなった。18.0 μs 周期の電流ピーク値は正負共に、

14.5 μs 周期の値と比べて大きい値となった。ここで、図 2-11 (c) に、(a) 図の約 5 ms 経過時点

における時間を拡大した電圧・電流波形を示す。図中に点線で示すように、印加電圧は (b) 図と

同様に~ 18.0 μs と~ 14.5 μs の周期のサイン波が交互に現れている。一方で、電流のピーク値は 
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(a) 図に対応して変化しており、そのピーク位置は (b) 図とは異なるタイミングとなっている。

(b) 及び (c) 図とも、~ 18.0 μs の周期における負電流が最も高い値を示した。また、電圧波形に

関しては、14.5 μs の周期における負電圧の振幅が (c) 図ではより小さくなっている点が、 (b) 

図とは異なる。 

このように L = 10 mm の Ar_LEAPP では大小 2 種類の印加電圧波形が現れたが、このことは

電源特性に関係していると考えられる。図 2-8 (b)、図 2-9 (b)、及び図 2-11 (b) の 0–32.4 μs の電

圧・電流波形から、下式 (2. 4) を用いて計算した瞬時パワーp (t) の約 2 周期の時間変化を図 2-

12 に示す。 

 𝑝 (𝑡)  =  𝑣 (𝑡)  ∙  𝑖(𝑡) (2. 4) 

ここで、v (t) 及び i (t) は、瞬時電圧及び瞬時電流をそれぞれ表す。 

He_LEAPP (L = 10 mm) と Ar_LEAPP (L = 20 mm) における瞬時パワーのピーク値は、5 W 以

下であった。一方で、Ar_LEAPP (L = 10 mm) において高い電圧が印加される周期においては~ 50 

W であり、他の条件と比べて一桁高い値となった。このように瞬間的に非常に高いパワーが消

費されたことにより電源の負荷が過剰となったため、次の周期で電源から供給される電圧が低

下した可能性が考えられる。 
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図 2-11. Ar_LEAPP (L = 10 mm) における、印加電圧及び接地銅板に流れる電流値。(a) 長時間

特性 (10,000 μs)、(b) 短時間特性 (初期)、(c) 短時間特性 (5 ms 経過時)。 

 

図 2-12. He_LEAPP (L = 10 mm)、Ar_LEAPP (L = 20 mm)、及び Ar_LEAPP (L = 10 mm) における

瞬時パワーの時間変化。 

 

次に、照射距離 L = 5 mm の場合の印加電圧、及び接地銅板に流れる電流の波形を図 2-13 に示

す。この条件では、プラズマフレアは接地銅板に接触している。図 2-13 (a)では 10 ms の時間変

化を示し、図 2-13 (b) では図 2-13 (a) における 0–100 μs の拡大図を示す。同図 (a) より、
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Ar_LEAPP における L = 20、10 mm の場合とは異なり、Vp-pは長時間にわたりほぼ一定値の~ 6.0 

kV に維持されていることが分かる。電圧周期も 16.2 μs でほぼ一定であった。同図 (b) では、正

負電流のピークは、それぞれ、電圧の極性が入れ替わるタイミングの 0 kV 近傍で現れており、

電圧に対する位相差が L = 20、10 mm の場合とは変化していることがわかる。このように、

Ar_LEAPP におけるここまでの結果とは、電圧波形、及び電圧と電流の位相が大きく異なる結果

となった。また、L = 10 mm の場合よりもピーク値としては大きい電流が流れているが、電流と

電圧の位相がずれて電圧が低い位相で高電流が流れるため、瞬時パワーを求めると最大で~ 10 W

となり L = 10 mm の場合よりも小さい。このことが、高電流が流れているにも関わらず安定した

印加電圧波形となった要因と考えられる。 

次に、位相のずれについて検討する。位相のずれは、プラズマ源を接地銅板に近づけたことで

プラズマの状態が変化したことが要因である可能性が考えられる。誘電体管の外に電極を有し

てプラズマを生成するAPPJは図 2-14に示すような等価回路に置き換えることが可能である (ト

リガ電極は示していない)。プラズマは一般的に抵抗に置き換えられ、ここではプラズマ抵抗 RP

としている。電極からの電圧は誘電体 (CE) を通してプラズマに印加されるため、RC 直列回路

となる。RC 直列回路における電圧の位相に対する電流の位相は、抵抗値が小さいほど進む。図

2-14 の等価回路における位相差 φ については次の式 (2. 5) で計算可能である。 

 𝜙 =  tan−1 (− 
1

𝜔𝐶𝐸𝑅𝑃
) (2. 5) 

プラズマ抵抗 RPはプラズマの導電率 σPを使った次の式で表される。 

 𝑅𝑃 =  
1

𝜎𝑃

𝑙

𝑆
 (2. 6) 

ここで、l、S はそれぞれプラズマの長さと断面積を示す。プラズマの導電率 σPは次の式で表さ

れる。 

 𝜎𝑃 =  
𝑒2𝑛𝑒𝜆𝑚𝑒

𝑚𝑒𝑣𝑡
 (2. 7) 

ここで、e は電子の電荷、ne は電子密度、λme は電子の運動量損失の平均自由行程、me は電子の

質量、及び vtは電子の熱運動速度である。式 (2. 6)、(2. 7) より、プラズマ抵抗は電子密度や速

度等の情報を含む値となることが分かる。ここで、プラズマの状態によって周波数や誘電体の静

電容量は変化しないと考えられるため、照射距離 L を短縮することによりプラズマ抵抗 RPが低

下し、位相が進んだことが考えられる。照射距離を短くすることは l を短くすることを意味する

ため、式 (2. 6) より RPが低下する。また、照射距離が短くなり平均電場強度が高くなったこと

で電子が加速されプラズマの電子密度が高くなるとすれば、σPが大きくなる。これらによってプ

ラズマ抵抗 RPが低下したと考えられる。 
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図 2-13. Ar_LEAPP (L = 5 mm) における、印加電圧及び接地銅板に流れる電流値。(a) 長時間特

性 (10,000 μs)、(b) 短時間特性 (100 s)。 

 

図 2-14. APPJ の等価回路。 

 

式 (2. 1)–(2. 3) を用いて、Ar_LEAPP の電圧・電流波形から算出した実効電圧値、実効電流値、

及び平均パワーの照射距離 L に対する依存性を図 2-15 (a)、(b)、(c) にそれぞれ示す。本実験で

は、直流電源からの供給電圧を DC 18 V に固定して実験を行っているが、He_LEAPP と同様に

照射距離を変化させることで印加電圧、電流、及びパワーが変化した。実効電圧は、L ≲ 5.0 mm

の場合は~ 2.5 kV であったが、距離を遠くした 7.5 ≲ L ≲ 12.5 mm の場合は~ 1.2 kV と小さい値と

なった。更に遠ざけ L ≳ 15.0 mm では~ 3.0 kV と大きい値となった。He_LEAPP とは異なり、7.5 

≲ L ≲ 12.5 mm の距離で実効電圧が低下したのは、この範囲の距離では図 2-11 のような高電圧周

期と低電圧周期が交互に現れたことが要因として考えられる。すなわち、10 ms の長い時間から

計算した結果、低電圧周期の影響により実効電圧が低下すると考えられる。実効電流は L ≲ 5.0 

mm の場合~ 4.0 mA であったが、照射距離を遠ざけ 7.5 ≲ L ≲ 15.0 mm においては~ 2.5 mA とな

った。更に遠ざけ L ≳ 17.5 mm においては 0.2 mA と非常に低い値となった。7.5 ≲ L ≲ 15.0 mm

は、L ≲ 5.0 mm の場合と同じようにプラズマフレアが接地銅板に接触する条件だが、常にプラ
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ズマが生成されるのではなくほとんど電流が流れない周期もあったため、実効電流値を計算す

ると低い値となった。L ≳ 17.5 mm のプラズマフレアが接地銅板に届かない条件において電流値

が非常に小さくなる傾向があるのは、He_LEAPP と同様である。平均パワーは、L ≲ 5.0 mm の場

合では概ね同じ値の~ 2.0 W であり、7.5 ≲ L ≲ 15.0 mm の場合では電流ピークが大きい場合もあ

るが、実効電圧・電流の傾向と同様に電圧が低い周期や電流が流れない周期もあるために~ 1.0 W

の低い値となった。L ≳ 17.5 mm ではプラズマが接地銅板に接触せず電流がほとんど流れないた

め、更に低い値~ 0.2 mA となった。He_LEAPP の場合は、プラズマが銅板に接触する条件と接触

しない条件で電気特性が大きく変化した。しかし Ar_LEAPP の場合はその変化に加えて、プラ

ズマフレアが接触する場合において、電圧波形の周期が均一の場合と倍周期となる場合では長

時間の平均特性も異なることが分かった。 

 

図 2-15. Ar_LEAPP の電気特性のプラズマ照射距離依存性。(a) 実効電圧、(b) 実効電流、及び

(c) 平均パワー。 

 



30 

 

2. 3 照射対象物の違いによるプラズマ特性の変化 

APPJ の応用を考える上で、照射対象物の存在は重要となる。LEAPP による止血処置等のよう

な医療応用に注目すると、その照射対象物は血液等の生体物質である。これまでの多くの研究で

は、生体と同様に導体であることや容易に入手可能であることなどから、2. 2 節のように照射対

象物として銅板のような金属板が用いられることが多い。しかしながら、基本的に生体物質は水

を含んでおり、この点が金属板とは大きく異なる。そのため、医療応用をより正確に模擬する上

では、水を含む物質や、溶液等への照射が望ましい。しかしながら、APPJ の照射はガス流も同

時に照射しているため、プラズマ照射時間の経過に伴い対象物含有の水が蒸発することや、対象

物がガス流の流体作用により変形すること等の影響が考えられる。これらは、実験の再現性確保

を難しくする。そこで、本節では本研究におけるプラズマ特性の計測で用いる最適な照射対象物

について検討する。 

 

2. 3. 1 実験方法 

本実験では、照射対象物として、銅板、純水 (イオン交換水)、血清アルブミン溶液 (濃度 50 

mg/mℓ、Sigma Aldrich; BSA A3294) を用いた。プラズマの特性計測として、電気特性、発光画像

の撮影、及び発光分光計測を行った。実験系の概略図を図 2-16 に示す。LEAPP 装置の設定とし

ては、作動ガスとして He を 2.0 ℓ/min の流量で流し、制御 BOX の直流電源の電圧を DC 18 V に

設定した。銅板への照射時はノズル出口から銅板表面までの距離を 10 mm に設定し、実験を行

った。純水や血清アルブミン溶液への照射時は銅板の上にガラス板、PolyVinylidene DiFluoride 

(PVDF) シートを置き、その上に純水、もしくは血清アルブミン溶液を 1.0 mℓ 滴下した。PVDF

シートは疎水性の材料であり、その上に疎水性ペンにより疎水性の円形の囲い (直径~ 20 mm) 

を描き、その中に純水や血清アルブミン溶液を滴下することで、プラズマ照射による液体のはみ

出しを防いだ。また、ノズル出口から液面までの距離は照射時に 10 mm と設定した。 

本実験では、電気特性計測、発光画像撮影、及び発光分光計測を行った。電気特性計測では、

2. 2 節で述べたような印加電圧及び銅板に流れる電流の評価を行った。発光画像は一眼レフカメ

ラ (Canon EOS 7D) を用いて露光時間 4.0 ms に設定し、各条件のプラズマフレアを撮影した。

発光分光計測は、対象物表面近傍の直径~ 2 mm の領域に対して露光時間 1.0 s に設定し計測し

た。 
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図 2-16. 実験系概略図。(a) 銅板照射時、(b) 純水及び血清アルブミン溶液照射時。 

 

2. 3. 2 実験結果 

図 2-17 に、各照射対象物を用いた場合の発光画像を示す。発光画像の詳細な相違については

画像からは判別できないが、どの照射対象物に照射した場合においても、対象物表面近傍では発

光が強くなり、発光領域が大きくなっていた。また、銅板に照射した場合に比べて純水や血清ア

ルブミン溶液に照射した場合は、照射距離が~ 1 mm 長くなった。これは、ガス照射により液体

が押され、液体の断面形状が変形したことが要因として考えられる。 

 

図 2-17. He_LEAPP において、(a) 銅板、(b) 純水、及び (c) 血清アルブミン溶液を照射対象物

とした場合のプラズマフレアの発光画像。 

 



32 

 

次に、各対象物への照射時における、印加電圧及び銅板に流れる電流の波形を図 2-18 に示す。

どの対象物においても、1 周期~ 16.2 μs で電圧は Vp-p ~ 6.0 kV で印加された。電流波形はほぼ同

様の形状であったが、血清アルブミン溶液への照射時には、正電流波形が他の条件と比べて細く

高いピークとなった。式 (2. 1)–(2. 3) を用いて図 2-18 から算出した実効電圧、実効電流、及び

平均パワーを図 2-19 に示す。これらの比較から、それぞれの値は、実効電圧~ 2.0 kV、実効電流

~ 0.7 mA、及びパワー~ 1.3 mA であり、ほとんど同じ値となっていることが分かる。したがって、

電気特性に関しては対象物の相違により多少の相違 (ピーク電流値等) はあるものの、基本的に

は同様な電圧・電流波形であり、その値も同等であることが明らかとなった。 

 

図 2-18. He_LEAPP において、(a) 銅板、(b) 純水、及び (c) 血清アルブミン溶液への照射時の

電圧・電流の時間変化。 
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図 2-19. He_LEAPP において、銅板、純水、及び血清アルブミン溶液への照射時の (a) 実効電

圧、(b) 実効電流、及び (c) 平均パワーの比較。 

 

次に、銅板、純水、及び血清アルブミン溶液への He_LEAPP 照射時における対象物表面近傍

の発光分光計測結果を図 2-20 に示す。得られたスペクトルからの活性種同定に関しては、第 5

章で詳細に述べる。ここでは、各スペクトルの簡単な比較を行った。どの対象物においても、基

本的には同様な発光スペクトルが得られた。発光強度もほとんど同じ値であったが、310 nm 近

傍の発光に関しては銅板照射時が他の条件と比べて弱い発光強度を示した。310 nm 近傍の発光

はヒドロキシラジカル (OH) からの発光であり、OH はプラズマ中の電子や準安定種と水分子 

(H2O) が反応することで生成される。純水や血清アルブミン溶液は、銅板照射時と比べて対象物

表面近傍では蒸発した H2O が多く存在していることが関係していると考えられる。その他の発

光は銅板照射時が強くなったが、この要因として純水と血清アルブミン溶液への照射時はガス

流の流体力学的作用により、照射面が凹面状となり、強い発光が存在する領域が周囲の液面に一

部遮られてしまったこと、照射距離が長くなったこと、及び表面からの 2 次電子放出係数の違い

等によって、発光強度が低くなったことが考えられる。 
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図 2-20. He_LEAPP において、銅板、純水、血清アルブミン溶液対象物を照射対象とした場合

の対象物表面近傍における発光分光計測結果。 

 

2. 4 第 2 章のまとめ 

本章では、本研究が対象とする LEAPP 装置の概要を説明すると共に、He_LEAPP 及び

Ar_LEAPP の電気特性に着目し、接地銅板を照射対象物とした場合の電圧、電流波形データを取

得し、実効電圧、実効電流、及び平均パワーを算出した。さらに、プラズマ源–銅板表面間の距

離 L を変えた場合の電圧、電流波形等の特性変化を調べた。その結果、両 LEAPP は、プラズマ

フレアが銅板に接触、非接触の境界である L = 15–20 mm を境として、電気特性が大きく変化す

ることが分かった。このことから、接触、非接触の境界でプラズマの状態が大きく変化している

ことが考えられる。プラズマフレアが銅板に接触する場合は、銅板に流れ込む電流値も増加して

おり、より荷電粒子密度の高いプラズマ状態となったと考えられる。プラズマフレアが接触する

境界から更に距離を近づけることで、実効電流値及びピーク電流値が更に増加した。Ar_LEAPP

については、プラズマフレアが接地銅板に接触する場合、二つの領域に分けることができた。7.5 

≲ L ≲ 15.0 mm においては、大きなピーク電流が流れ瞬時パワーが大きく、電源の負荷が大きく

なる。そのため、電圧波形が変動し、この条件では 2 周期毎に同じ波形を繰り返す様相となっ

た。この場合、電流ピーク値も大きい周期と小さい周期が交互に現れた。さらに、長時間特性と

して 2 ms の周期で電圧・電流のピーク値が変動する現象も生じ、そのため、長時間平均では実
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効電圧、実効電流、及び平均パワーが L ≲ 5.0 mm よりも小さい値となった。一方で L ≲ 5.0 mm

においては、電圧と電流の位相差が大きくなったため、電流ピーク時の瞬時パワーが低下するが、

高電圧、高電流波形が長時間安定して現れた。波形の安定化に伴い、実効電圧、電流、及び平均

パワーが他の場合よりも高い値となった。このように、接地銅板までの距離を変えることで電気

特性は大きく変化しており、特に対象物へのプラズマの接触、非接触の差は、プラズマの電気特

性に大きな影響を与える要素であるという結果を得た。 

照射対象物の違いによるプラズマ特性への影響を調べるために、銅板、純水、そして血清アル

ブミン溶液を対象物としてHe_LEAPPを照射した際のプラズマ特性の計測を行った。発光画像、

電気特性、及び発光分光計測を行い、ピーク電流値や OH の発光強度等の詳細は異なるが大きな

相違点はなく、概ね同様となる結果を得た。一方で、純水や血清アルブミン溶液を用いた実験で

は、ガス照射による断面形状の変化が確認された。また、実験時間の経過によって蒸発等による

溶液の状態が変化することも考えられるため、以降の第 4 章及び第 5 章では銅板を照射対象物

として実験を行うこととした。 

  



36 

 

第3章 ガス流の可視化によるガス流とプラズマの相互作用に
関する研究 

3. 1 研究背景及び目的 

3. 1. 1 研究背景 

多くの APPJ では、円筒管内を通って大気中へと放出される作動ガスの流れに沿ったジェット

状のプラズマが生成される。作動ガスの流れは重要な特性であり、流れが何らかの理由で乱され

た場合は、プラズマの生成にも影響があることが考えられる。そのため、ジェット状プラズマの

長さ (= ジェット長) の作動ガス流量に対する依存性について調べられている [70,71]。これま

でに、作動ガス流量を増加するにつれて、ある流量でジェット長は最大となり、それ以降は短く

なるということが、いくつかの研究グループにより報告されている。このことは、ガス流の状態

がプラズマ状態へ影響していること示している。このようなガス流がプラズマへ与える影響に

ついての研究に加えて、プラズマがガス流に与える研究も進められている。APPJ におけるガス

流は、プラズマ源のノズルから空気中へとある速度を持ってほぼ一方向に噴出する噴流として

考えることができる。通常ガスは無色であり、そのままでは観察が難しいため、シュリーレン法 

[72]、及びトレーサ粒子を用いた PIV 法による可視化が用いられる。これらの可視化法により、

APPJ におけるガス流がノズルから出た直後は層流状態であり、その後周囲空気との速度勾配、

及び粘性の作用により周囲空気を巻き込み速度が遅くなり、拡散し、乱流状態へと遷移する噴流

現象が観察されている。この現象について、流量、ノズル形状、及びガス種が同一であっても、

ガスのみの流れとプラズマ生成時のガスの流れは異なっていることが報告されている 

[70,73,74]。これらの報告では、プラズマ生成時は、乱流状態へと遷移する領域、即ちガス流の幅

が大きく広がる位置がプラズマ源側へと近づき、乱流化が促進されていることが観察されてい

る。多くの場合、プラズマ生成時は乱流化が促進されるとされるが、一方で、プラズマ生成によ

る、乱流化の抑制現象の報告もなされている [70]。乱流化促進現象の詳細なメカニズムは現状

では明らかにされていない。 

このように、ガス流とプラズマは相互作用を行うため、ガス流特性は APPJ における重要な特

性であり、さらに応用において重要とされる活性種の生成・輸送へとも関与する。1. 2. 6 項で述

べた大気成分由来の活性種は、作動ガスの流れに混入した空気成分がプラズマ内で反応するこ

とにより生成される。APPJ の応用において、寿命の長い O3等の活性種はガスの流れに沿って輸

送され、一方で OH 等の短寿命の活性種に関しては、対象物の近傍で生成されたものが作用す

る。そのため、APPJ は平行平板間に生成されるプラズマの応用とは異なり、対象物に照射する

際はプラズマ源の向きや、位置を調節する必要がある。この点に関して、プラズマ源を人為的、
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機械的に動かすのではなく、APPJ のプラズマフレアの方を制御する研究がいくつか行われてい

る [75,76]。この研究では、プラズマフレアに対して外部静電場を印加することで、フレアの方

向が電場の方向に曲がることや、電場の位置によってフレアの長さが変化することが観察され

ている。しかしながら、フレアが曲がるメカニズムや、その際のガス流の挙動については、明ら

かにされていない。 

 

3. 1. 2 研究目的 

前述の背景で述べたように、APPJ におけるガス流は、プラズマと相互に影響を及ぼす関係で

ある。そこで、本研究では産総研が開発した LEAPP について、プラズマがガス流へ及ぼす影響

を明らかにすることを目的として、ガス流の可視化実験を行い、これまでの報告との比較研究を

行う。さらに、APPJ の応用における外部電場印加によるプラズマフレアの制御に着目し、外部

静電場印加がガス流へ及ぼす影響を明らかにすることを目的とした。 

 

3. 2 実験方法 

本節では、作動ガスの流れの可視化として用いたシュリーレン法について説明した後、実験系、

及びガス流の解析手法について述べる。 

 

3. 2. 1 計測手法 

本研究では、作動ガスの流れを可視化するために、シュリーレン法を用いた。シュリーレン法

は、計測対象のガスや液体等の屈折率の差を可視化する手法である。図 3-1 に、シュリーレン法

による可視化の原理について示す。点光源からの光は、1 つ目の凸レンズを通り平行光となり、

平行光はさらに 2 つ目の凸レンズを通して像を結ぶ。この時、レンズ間に計測対象とする流体を

設置し、2 つ目のレンズの後方の焦点位置に光を一部遮るようにナイフエッジを設置する。計測

対象とした流体の屈折率が周囲空気と異なる場合、図 3-1 の下図のように焦点を結ぶ位置が変化

する。これにより、ナイフエッジにより遮られる光量が変化し、屈折率の差が明暗となって現れ

る。ここでは、凸レンズを用いた例を出したが、凸レンズ以外にも凹面鏡を用いる場合もある。 

屈折率とは媒質中の光速に対する、真空中の光速の比である。0 度、1 気圧における 587.6 nm

の波長の光に対する空気の屈折率は 1.00027717 であり、作動ガスとしてよく用いられる He は

1.000034912、Ar は 1.00028177 である。He は空気と~ 0.024%の差があるが、Ar は空気と~0.00046%

の差であった。空気中の APPJ を考えたとき、Ar は空気との屈折率の差が He の場合よりも二桁

低いため、He と比べて明暗の差が非常に小さい。 
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図 3-1. シュリーレン可視化計測の原理。 

 

3. 2. 2 実験系 

本研究で用いたシュリーレン計測装置の構成を図 3-2 に示す。光源としてメタルハライドラン

プ (住田光学ガラス、LS-M210) を用いた。ピンホールによって点光源化した光は、平面鏡によ

って反射され、一番目の凹面鏡で平行光となる。平行光は二番目の凹面鏡で反射し、収束しなが

ら平面鏡との反射を経て、凹面鏡の焦点位置に設置したナイフエッジにより一部の光が遮られ、

高速度カメラ (フォトロン、SA-A2) で撮影される。LEAPP 装置を凹面鏡間に設置し、作動ガス

流の可視化を行った。 

本実験では、屈折率の差による明暗がより顕著に表れる He (純度 99.995%) を作動ガスとした

LEAPP “He_LEAPP”を対象とした。作動ガスの流量は 2.0 ℓ/min に設定し、プラズマ源内の電極

への印加電圧を変化させて実験を実施した。シュリーレン光学系を用いて、プラズマ源からのガ

スの流れを可視化し、印加電圧 Vp-p を 0 kV、6 kV、8 kV、及び 10 kV とした場合のガスの流れ

を測定した。 
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図 3-2. シュリーレン計測装置の概略図 [77]。 

 

次に、プラズマフレアへ外部静電場印加装置を適用する実験系の概略図を図 3-3 に示す。以後、

外部電場は全て静電場を指す。同図に示すように、プラズマ源を水平に設置し、プラズマフレア

を上下から挟むように外部電極を配置して外部電場を印加した。外部電極の形状は、直径 10 mm

の円である。プラズマ源ノズル出口から外部電極の中心までの距離を 10 mm とし、上下の外部

電極間の距離も 10 mm として、プラズマフレアが電極間の中央を通過するように調節した。上

下の外部電極には、それぞれ正、もしくは負の電圧を印加し、電場方向が下向きとなるようにし

た。上下の外部電極には、0 kV、±0.5 kV、±1.0 kV、±1.5 kV、±2.0 kV の電圧を印加し、外部電

場の大きさが 0–4.0 kV/cm となるように変化させた。LEAPP 装置の設定は作動ガスを He (純度

99.995%) 2.0 ℓ/min、印加電圧 Vp-pは 0 kV、6 kV、8 kV、及び 10 kV とした。 

 

図 3-3. 外部静電場印加実験の概略図 [77]。 
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3. 2. 3 計測画像の解析手法 

3. 2. 3. 1 画像処理によるシュリーレン画像のガス流の数値化 

ガス流の振る舞いを詳細に調べるためには、シュリーレン法により得られたシュリーレン画

像から、ガスの流れのみを抽出する必要がある。そこで、ガスを流していない画像をシュリーレ

ン法により複数取得し、平均化して一枚の平均背景画像とした。対象となる画像の各画素から平

均背景画像の各画素の輝度値を差し引くことでガスの流れのみを抽出する。理想的には中性気

体噴流のみが抽出されるが、実際には撮影時のわずかな光量の差やチラつきにより差が生じる。

そのため解析領域の全体にゼロ値ではなくわずかな値を持った領域が現れる。そこで閾値以下

の輝度値をカットするフィルターによって微弱な値をカットし、ガス流を浮かび上がらせる処

理を行った。その処理後においても、各所に小さな濃淡のムラが残るため、モルフォロジー演算

による Opening 処理 (収縮・膨張演算) を適用し、ムラを除去した。収縮演算では、対象画素と

その周囲の画素の輝度値の中で最も低い値を、対象画素の輝度値として代入している。そのため

線状のノイズは細くなり、点状のノイズは周囲の値に埋もれるため、ノイズを削減することが可

能である。膨張演算は、対象画素とその周囲の画素の輝度値の中で、最も高い値を代入する。そ

のため線が太くなり、点が大きくなる効果があり、見えにくいものを見えやすくすることが可能

となる。この収縮と膨張の組み合わせによって様々な画像処理が行われている。今回用いた

Opening 処理は収縮によってノイズを消し、膨張によって元の大きさに戻すものである。本研究

では、対象画素を中心とした 3 × 3 の画素領域に対して収縮処理を 2 回、膨張処理を 2 回行うこ

とでノイズを消去した。 

処理後の画像では、ガス流が存在しない領域は 0 の値を持ち、存在する部分は正の値を持つ。

境となる位置を検出することによりガス流の境界の位置を取得した。図 3-4 は取得する座標を示

しており、上側の境界を上部境界、下側を下部境界と称する。また上部境界と下部境界の間で、

主流方向に対し垂直方向の幅を噴流幅とし、その中央を噴流の中心位置とする。噴流幅の輝度値

を主流に対して垂直方向に平均化して主流方向の輝度値の変化を取得した。これを後述する乱

流化開始位置の算出に用いた。噴流の中心位置は上部境界と下部境界の中央としているが、支流

が発生した場合にこの手法では本流の中心位置が求められない。そこでシュリーレン計測では、

層流状態である場合に、明部と暗部の境目がほぼ中心付近に現れることに着目し、噴流境界内で

明暗が入れ替わる場所を検知することにより本流の中心位置を求めた。 
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図 3-4. ガス流屈曲現象に関する各定義 [77]。 

 

3. 2. 3. 2 噴流の解析について 

APPJ のガス流のような噴流は、主に層流、乱流、そして層流から乱流へ遷移する遷移流の 3

つの状態が定義される。管内の流れが臨界レイノルズ数 (円管の場合~ 2,300) 以下であれば、ノ

ズル出口の流れは層流となる。本研究が対象とする LEAPP のレイノルズ数は~ 300 であるため

層流である。ノズルから出た直後は、ノズル出口と同じ速度分布を有したポテンシャルコア領域

が存在する。ガス流は周りの空気との間に剪断層を形成し、粘性の作用で次第に遅い速度となり

拡散する。これにより、ポテンシャルコア領域は消失し、乱流へと遷移する。これまでの APPJ

におけるプラズマによるガス流への影響の報告では、プラズマ生成によってガス流の乱流状態

への遷移位置がプラズマ源に近くなる、もしくは遠くなっていた [70,73,74]。そのため、乱流状

態へ遷移する位置の変化が、プラズマ生成がガス流へ及ぼす影響の定量的評価につながると考

えた。本研究では、乱流化の位置は噴流幅の急拡大が開始する位置と定義した。解析上は画像処

理で得たデータから噴流幅が急激に変化する位置を検出すべきだが、噴流近くに物体を設置す

る場合など実験条件によっては噴流幅が不正確な場合がある。そこで噴流幅の急激な変化に伴

い、シュリーレン画像中の噴流の明るさが変化する点に着目した。シュリーレン法は屈折率の差

がある領域の奥行が長いほど、より光が屈折するため濃淡がよりはっきりする特徴がある。本研

究で用いるプラズマ源は円管ノズルであるため噴流は軸対称噴流となる。軸対称噴流の乱流開

始点では、噴流幅が急拡大するが、同時に奥行きも拡大する。そのため、乱流化が生じる位置で

は奥行きの拡大によってより屈折し明るくなる傾向が認められる。一方、層流状態では明るさは

徐々に減少していくため、乱流開始位置の明るさの変化はより顕著なものとなる。すなわち、輝

度値が下降から上昇に転じる位置は噴流が急拡大する位置であると考えられるため、噴流幅の

急拡大を直接捉えるのではなく輝度値の変化を捉えることで乱流化位置を求めた。また、噴流は

浮力や電場によって流れが曲がることがある。そのためノズルの中心軸から曲がった角度を曲
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がり角として評価した。角度は起点となる位置によって値が異なってくるが、本研究では噴流の

中心位置が大きく曲がり始めた位置を起点としている。 

 

3. 3 実験結果 

3. 3. 1 LEAPP のガス流のシュリーレン法による可視化実験結果 

図 3-5 に、シュリーレン法により可視化した LEAPP のガス流を示す。同図 (a)–(d) は、それ

ぞれ Vp-pが 0.0、6.0、8.0、及び 10.0 kV の場合を示している。プラズマを生成していない場合 (図

3-5 (a) ) は、ノズル出口から~ 70 mm 離れた位置で流れが広がり、乱流状態へと遷移した。Vp-p = 

6.0 kV でプラズマを生成した場合 (図 3-5 (b) ) は、ノズル出口から~ 60 mm の位置で乱流状態へ

と遷移し、Vp-p = 8.0 kV (図 3-5 (c) )、Vp-p = 10.0 kV (図 3-5 (d) ) に変化させることで、乱流状態へ

と遷移する位置は~ 45 mm、~ 30 mm となり、印加電圧の上昇に伴い乱流状態へ遷移する位置が

ノズル側へと近づいた。これらの結果から、産総研が開発した LEAPP 装置はプラズマ生成に伴

い、作動ガス流の乱流化を促進する APPJ であることが分かった。 

 

図 3-5. He_LEAPP におけるガス流のシュリーレン可視化画像。(a) Vp-p = 0.0 kV (プラズマな

し)、(b) Vp-p = 6.0 kV、(c) Vp-p = 8.0 kV、(d) Vp-p = 10.0 kV [77]。 

 

3. 3. 2 外部静電場存在下におけるガス流特性 

図 3-6 (A)、(B) に、外部電場印加システムを用いた際のプラズマフレアの発光、及びシュリー

レン可視化画像を示す。同図では、それぞれ印加電圧を Vp-p = 6.0 kV と Vp-p = 10.0 kV とした場合

のプラズマフレアの発光を (a)–(c)、シュリーレン画像を (i)–(iii) に示す。外部電場 0.0 kV/cm の

結果を (a)、(i)、1.0 kV/cm の結果を (b)、(ii)、及び 4.0 kV/cm の結果を (c)、(iii) に示す。まず、
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図 3-6 (A)_(a)–(c) に着目する。この時、電極の右端はノズルから 15 mm の距離に対応するが、

フレア長は外部電場の大きさによらず、~ 17 mm であった。(a) 及び (b) では、プラズマフレア

はほとんど水平に伸びていたが、(c) の外部電場が 4.0 kV/cm と強くなると、電極の中心軸付近

から電場方向 (画像下向き) に屈曲した。図 3-6 (A)_(i) の外部電場 0.0 kV/cm の場合のシュリー

レン画像では、ノズルから~ 40 mm 離れた位置で、ガス流が広がり、乱流化が開始した。外部電

極がなく、LEAPP の印加電圧が同じである図 3-5 (b) では、~ 60 mm の位置で乱流化が開始して

いた。このことから、プラズマフレアの上下に外部電極を配置するだけで、乱流化が促進される

ことが示唆された。図 3-6 (A)_(ii)、(iii) に示すように、外部電場を 1.0 kV/cm、4.0 kV/cm と強く

することで乱流化開始位置はノズル出口から~ 30 mm、~ 20 mm の距離となり、外部電場を強く

することで、乱流化はより促進された。図 3-6 (A)_(ii) の外部電場 1.0 kV/cm では、(i) の外部電

場 0.0 kV/cm と同様にガスの流れが直進していた。一方で、プラズマフレアの発光が電場方向に

屈曲した図 3-6 (A)_(iii) の外部電場 4.0 kV/cm では、ガスの流れも電場方向に屈曲した。ここで

図示はしていないが、上部電極に負電圧、下部電極に正電圧を印加し、電場の方向を逆にした場

合においても、電場方向にガス流及びプラズマフレアが屈曲することを確認している。これらの

ことから、プラズマフレアに対する外部電場の印加は、ガス流へと作用し、電場方向にガス流を

屈曲し、更に乱流化を促進することが示された。また、外部電場を印加しない条件であっても、

外部電極がない条件と比べて乱流化が促進されていることから、外部電場印加による作用に加

えて、プラズマフレアと外部電極間の相互作用によるガス流への影響が考えられる。この点につ

いては、3. 4. 2 項で考察する。 

図 3-6 (B) では、Vp-p = 10.0 kV の結果を示す。基本的には、図 3-6 (A) の結果と同様の傾向で

あり、外部電場を印加することで、ガス流の乱流化が促進され、さらに電場方向にガス流も屈曲

した。外部電場が 0.0 kV/cm の場合は、乱流化開始位置は~ 20 mm であり、電極がない場合の乱

流化開始位置~ 30 mm (図 3-45 (d) ) と比べて乱流化が促進された。図 3-6 (A) の Vp-p = 6.0 kV で

は、外部電場を大きくすることで、乱流化開始位置が~ 60 mm から~ 20 mm に変化していたが、

図 3-6 (B) の Vp-p = 10.0 kV では Vp-p = 6.0 kV の場合より変化量は小さく、外部電場を強くするこ

とで~ 30 mm から~ 20 mm に変化した。 
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図 3-6. He_LEAPP における、外部電場印加システム使用時のプラズマフレアの発光、及びシュ

リーレン画像。(A) 電極印加電圧 Vp-p = 6.0 kV、(B) 電極印加電圧 Vp-p = 10.0 kV。(a)–(c): 外部

電場強度が 0.0 kV/cm、1.0 kV/cm、4.0 kV/cm の場合のプラズマフレア。(i)–(iii): 外部電場強度

が 0.0 kV/cm、1.0 kV/cm、4.0 kV/cm の場合のシュリーレン画像 [77]。 

 

図 3-7 (a)、(b) にシュリーレン画像の画像解析によって取得した曲がり角と、乱流開始位置の

外部電場の強度及び印加電圧に対する依存性を示す。両図の横軸は、外部電場の強度を示し、縦

軸はそれぞれ曲がり角 (°) 及び乱流化開始位置 (ノズルからの距離 mm) を示す。印加電圧につ

いては、シンボルの違いで表す。図 3-7 (a) から、どの印加電圧においても外部電場を強くする

と、曲がり角は 0°から~ 10°まで大きくなることが分かる。また、印加電圧の増大に伴い、より

大きな曲がり角となった。この時、外部電場 1.0 kV/cm では、印加電圧 Vp-p = 10 kV、6.0 kV の曲

がり角の差は~ 1°だが、外部電場 4.0 kV/cm では、その差は~ 3°となり、外部電場が強いほど印

加電圧の増大に伴う曲がり角の差が大きくなる傾向が示された。 

図 3-7 (b) について、印加電圧 Vp-p = 6.0 kV の場合は、外部電場を 0.0 kV/cm から 4.0 kV/cm に

変化させることで、乱流化開始位置はノズルから~ 40 mm の位置から~ 15 mm の位置に変化し、

外部電場強度を高くすることで乱流化がより促進された。Vp-p = 8.0、10 kV の条件では、Vp-p = 6.0 

kV と比べて、外部電場を強くしたことによる乱流化開始位置の変化量は小さく、5 mm 程度であ

った。 
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図 3-7. He_LEAPP における、外部電場印加時のガス流の (a) 曲がり角、及び (b) 乱流化開始

位置に関する電極印加電圧及び外部電場強度による変化 [77]。 

 

図 3-8 に、印加電圧 Vp-p = 8.0 kV 時の、シュリーレン画像の画像解析から得られたガス流中心

の軌跡を示す。外部電場を 1.0 kV/cm から 4.0 kV/cm まで変化させている。横軸はプラズマ源ノ

ズル出口からの水平距離、縦軸は、ノズル中心からの垂直距離を表す。外部電場が 1.0、及び 2.0 

kV/cm の場合は、ガス流の中心は概ね同じ位置を示し、どちらもノズルから~ 30 mm の位置で屈

曲した。外部電場を 3.0、及び 4.0 kV/cm に強くすることで、ガス流の曲がりは急激に大きくな

り、屈曲開始位置も外部電場 3.0 kV/cm では~ 20 mm、4.0 kV/cm では~ 15 mm となった。以上の

ことから、外部電場強度の上昇に伴い、曲がり角が増大すると同時に屈曲開始位置もよりノズル

側へと近づくことが示された。また、屈曲は屈曲開始点までは直進し、屈曲後も曲がった方向に

概ね直進した。 
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図 3-8. He_LEAPP (印加電圧 Vp-p = 8.0 kV) における、シュリーレン画像から得られたガス流中

心軌跡の外部電場依存性 [77]。 

 

3. 4 考察 

3. 4. 1 外部電静場印加によるガス流の屈曲現象 

本研究では、従来知られていたプラズマフレアに対する外部電場印加によりフレアが電場方

向に屈曲する現象について、同時に作動ガス流も屈曲することを明らかにした。プラズマフレア

への電場印加時のプラズマフレアに作用する力について考えた場合、電場によってフレア中の

イオンは電場方向、電子は電場とは逆方向に加速される。APPJ の電子密度は一般的に約 1012 

cm−3であり [78]、1 気圧の気体の数密度 2.69 × 1019 cm−3と比べて 7 桁以上低い。そのため、シュ

リーレン法による可視化で撮影したガスの流れはイオンや電子の流れではなく、中性の気体粒

子の流れが反映されている。このことから、プラズマフレアへの外部電場の印加は荷電粒子だけ

に作用するのではなく、中性粒子に対しても作用していると考えられる。そこで、本研究では、

プラズマへの外部電場の印加により加速された荷電粒子が中性粒子と衝突し運動量移行が生じ

たことで、ガス流が屈曲したと考察した。Boeuf らは、イオン、電子が中性粒子へと与える力 f

を、移動度 μi、μe、そして荷電粒子束 ji、jeの関数として次式で表した [79]。 

 𝑓 =  
𝑗𝑖

𝜇𝑖
−  

𝑗𝑒

𝜇𝑒
 (3. 1) 

ここで、下添え字 i、e それぞれイオン、電子を表す。 
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各荷電粒子束は次式で表される。 

 
𝑗𝑖 =  𝑒𝑛𝑖𝜇𝑖𝐸 − 𝑒𝐷𝑖∇𝑛𝑖 

𝑗𝑒 =  𝑒𝑛𝑒𝜇𝑒𝐸 − 𝑒𝐷𝑒∇𝑛𝑒 
(3. 2) 

ここで、e は電気素量 (≈ 1.9 × 10−19 C)、n は各粒子の数密度、E は粒子に作用する電場、D は拡

散係数を表す。 

イオン移動度 μi、電子移動度 μeは次式で表される。 

 𝜇𝑖 =  𝑒
𝑚𝑖𝜈𝑖𝑚⁄ 、𝜇𝑒 =  𝑒

𝑚𝑒𝜈𝑒𝑚⁄  (3. 3) 

ここで、m は質量、ν は各荷電粒子と中性粒子の衝突周波数を表す。 

イオン、電子の拡散係数 Di、Deは次式で表される。 

 𝐷𝑖 =  
𝑘𝑇𝑖

𝑚𝑖𝜈𝑖𝑚
⁄ 、𝐷𝑒 =  

𝑘𝑇𝑒
𝑚𝑒𝜈𝑒𝑚

⁄  (3. 4) 

ここで、k はボルツマン定数 (≈ 1.38 × 10−23 JK−1)、T は各粒子の温度を表す。 

式 (3. 1) に、式 (3. 2)–(3. 4) を代入すると次式が導かれる。 

 𝑓 = 𝑒(𝑛𝑖 −  𝑛𝑒)𝑬 − 𝑘𝑇𝑖∇𝑛𝑖 − 𝑘𝑇𝑒∇𝑛𝑒 (3. 5) 

式 (3. 5) に注目すると、電荷密度が一様で、ni = neの電気中性の状態では、中性粒子へ与える力

が 0 となることが分かる。右辺第 3 項と 4 項は密度勾配に伴う作用であり、外部電場による作

用とは直接の関係がないため無視すると、プラズマは、通常イオンと電子の数密度が等しい中性

状態であるため、外部電場を印加しても中性粒子への運動量移行は生じないことになる。しかし

ながら、イオンと電子の密度が不均衡な場合には右辺第一項が 0 とはならない。一般的にプラズ

マ中のイオンと電子の移動度を考えたとき、電子はイオンよりも軽いため、電子の移動量の方が

格段に大きい。そのため、図 3-9 のようにプラズマフレアへ外部電場が印加された場合、イオン

が殆ど動かないのに対して、電子は電場とは逆の方向に大きく動きガス流の外まで移動する可

能性が考えられる。その場合、ガス流全体では電気中性が崩れ、平均的にはイオンリッチとなる。

そのため、電場によって加速されたイオンと中性の粒子の衝突によるマクロな運動量移行が生

じる。 
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図 3-9. 外部電場印加領域におけるイオンリッチ領域の形成。 

 

本研究では、外部電場印加によりガス流内は平均的にはイオン過剰状態となるため、荷電粒子

と中性粒子の衝突によるマクロな運動量移行がガス流を屈曲させる原因であると推測し、数理

モデル解析を行った。ガス流内におけるイオンの内、電子よりも過剰に存在するイオン密度の平

均値を Δ𝑛He+とする。なお、He プラズマフレア中のイオンには He+と He2
+の両方が存在するが、

ここでは簡単のため、両者の電子に対する過剰分の合計密度を∆𝑛He+と定義する。密度勾配によ

る力は電場による力と比べて無視できると仮定すると、式 (3. 5) は次のようになる。 

 𝑓 ≈ 𝑒∆𝑛He+𝑬 (3. 6) 

中性粒子は外部電場領域に滞在中はこの力を受け、電場方向の中性 He 平均速度𝑢Heが次第に上

昇する。したがって、𝑛He𝑚He 𝑑𝑢He(𝑡) 𝑑𝑡⁄  =  𝑒∆𝑛He+𝑬 𝑢Heの関係から、𝑢Heの時間変化は次式で

与えられる。 

 𝑢He(𝑡) = ∫
∆𝑛He+

𝑛He
 

𝑒𝑬

𝑚He
 𝑑𝑡

𝑡

0

 (3. 7) 

となる。ここで、𝑛Heは中性 He 粒子の密度、𝑚Heは中性 He の質量である。式 (3. 7) を以下の仮

定の下で計算を行った。 

1) 外部電場は、上下の電極間に挟まれた、図 3-8 の x 軸方向のノズル出口から 5–15 mm の領

域で一様に印加される。 

2) プラズマフレア中では、過剰イオン密度は一様であり密度勾配は存在しない。 

3) ノズルから出るガス流の x 方向の流速は 21.7 m/s で一定とする。流速は、流量を 2.0 ℓ/min、

管の直径を 1.4 mm として、(流速 = 流量 / 管の断面積) の関係から求めた。 

4) 外部電場印加領域を通り過ぎた領域の uHeは、外部電場の終端における値を保つ。 

5) 中性の He 粒子の密度は、2.69 × 1019 cm−3とする。 

6) 中性の He 粒子の質量は、6.65 × 10−24 g とする。 
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図 3-10 に、計算によって得られた速度から、ガス流の中心位置を線で表した図を示す。ここで、

∆𝑛He+を 1.345 × 1010 cm−3とした場合を図 3-10 (a) に、2.69 × 1010 cm−3とした場合を図 3-10 (b) に

示す。外部電場強度は 1.0 kV/cm、2.0 kV/cm、3.0 kV/cm、及び 4.0 kV/cm の場合で計算を行った。

また、実験結果として、各電場強度に対応する印加電圧 Vp-p 8 kV におけるガス流の中心位置を

プロットしている。図 3-10 から、どちらの∆𝑛He+においても計算で得られたガス流が電場方向に

屈曲しており、実験と整合性のある結果となった。このことから、外部電場により形成されたイ

オンリッチ領域において、電場加速されたイオンが中性粒子に衝突し、マクロな運動量移行が生

じたことがガス流の屈曲の要因であることが計算によって確認できた。この時、計算に使用した

∆𝑛He+の差による曲がり角の変化は大きく、外部電場 4.0 kV/cm について、∆𝑛He+を 2 倍にするこ

とで、曲がり角は~ 6°から~ 12°となり、2 倍大きくなった。実験結果と比較すると、外部電場が

小さい場合 (1.0–3.0 kV/cm) は∆𝑛He+ = 1.345 × 1010 cm−3の計算結果が比較的近い結果だが、外部

電場が大きい場合 (4.0 kV/cm) については、∆𝑛He+ = 2.69 × 1010 cm−3の計算結果の方が実験値に

近い結果を示した。 

 

図 3-10. He_LEAPP における、実験で得られたガス流、及び数理モデル計算によって得られた

ガス流との比較。(a)  ∆𝑛He+ = 1.345 × 1010 cm-3、(b) ∆𝑛He+ = 2.69 × 1010 cm-3として計算 [77]。 

 

図 3-11 に、式 (3. 7) より求めた電場方向の速度 uHeと実験結果の曲がり角から求めた uHeの

外部電場に対する依存性をまとめた。横軸及び縦軸は、電場強度及び電場方向の速度をそれぞ

れ示し、どちらも対数を取った値である。計算から求めた uHeは、外部電場印加領域を通り過ぎ
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た直後の速度とした。また、実験結果の uHeは、図 3-7 (a) の Vp-p 8 kV の曲がり角を用いて、uHe 

= ガス流の x 軸方向の流速 (= 21.7 m/s) × tan (θ (= 曲がり角°) ) として求めた。同図では、両軸

に対数を取っておりグラフの傾きは次数を表す。式 (3. 7) を用いて求めた uHeは、電場 E の 1

次の関数であるため、どちらも傾き a = 1 であることが分かる。一方で、実験結果については、

傾き a ≈ 1.6 となっていることから、電場 E は 1 よりも大きな次数として uHeに作用しているこ

とが考えられる。このことは、電場は、He+を加速し中性 He へ衝突させるだけではなく、別の

作用を誘起していることを示唆する。その一つとして、過剰イオン密度の変化が挙げられる。

今回の計算では、分極によって生じたイオンリッチ領域におけるイオン密度は外部電場によら

ず一定とした。しかしながら、外部電場強度の上昇に伴い、電子のドリフト速度が上昇するた

め、過剰イオン密度も電場に比例して増加すると考えられる。このような外部電場増強による

イオンリッチ領域の過剰イオン密度の変化も考慮に入れた解析を行うことで、更に実験と一致

させることが可能であると考えられる。 

 

図 3-11. He_LEAPP における実験、及び計算から求めた電場方向速度 uHeの電場依存性の比較。 

 

3. 4. 2 プラズマ生成によるガス流の乱流化促進現象 

本研究では、次の 4 つの条件で APPJ におけるガス流の乱流化が促進されることを観察した。 

1) プラズマ生成 
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2) プラズマ生成時における印加電圧の上昇 

3) プラズマ生成時においてプラズマフレアの上下に外部電極を配置 

4) プラズマ生成時においてプラズマフレアに外部電場を印加 

1)、及び 2) に関しては、これまでの報告と同様の傾向であるが、3)、及び 4) に関しては本研究

において初めて見出された。これらの結果は、ガス流に対して電気的な作用が加わることで乱流

化が促進されることを示唆する。3. 4. 1 項の考察では、イオンリッチ領域において外部電場が印

加されることでイオンから中性粒子へのマクロな運動量移行が生じ、ガス流が影響を受けるこ

とを簡易モデル解析により明らかにした。4) の外部電場印加に関しては、外部電場がガス流に

対して作用したことが乱流の擾乱となった可能性が考えられる。 

1)、及び 2) の乱流化促進に関しては、次のように考えられる。照射対処物がないプラズマ生

成時には、第 1 章及び 4 章に述べるようにストリーマの進展が生じている [64]。この時、正ス

トリーマの先端 (ストリーマヘッド) は、イオンリッチな領域となっていると考えられている。

プラズマ源ノズル内の放電部において、高電圧が印加されストリーマが進展している際は、スト

リーマヘッドのイオンリッチ領域における運動量移行が生じる可能性がある。文献 [80] の He

ガス中の He+の移動度について、式 (3. 3) を用いて He+と He の衝突周波数を計算すると 1010 Hz

程度であり、その衝突時間は 0.1 ns 程度と非常に短い。そのため、ストリーマ進展時の短時間で

あってもマクロな運動量移行に十分な衝突が生じる可能性がある。そのため、前述の 1) の乱流

化促進の要因は、イオンリッチ領域における電場の作用である可能性が考えられる。2) に関し

ては、プラズマ生成用印加電圧の上昇に伴ってイオンリッチ領域の状態が変化したことが要因

と考えられる。3) に関しては、印加電圧が変わっておらず、外部電場を積極的に印加する条件

ではないが乱流化が促進された。この条件では、プラズマフレア自体のプラズマポテンシャルと

外部電極間に形成される電場、及びプラズマ源内と外部電極との間に電気力線を形成している

可能性が考えられる。これらの作用により、ガス流中にイオンリッチ領域が形成され、乱流化が

促進された可能性が考えられる。 

 

3. 5 第 3 章のまとめ 

本章では、産総研が開発した LEAPP におけるガス流に関して、シュリーレン法を用いた可視

化実験を行った結果について述べた。プラズマ生成がガス流に及ぼす影響を明らかにすること、

及び外部静電場印加によるプラズマフレアの制御に着目し、その場合のガス流への影響を明ら

かにすることを目的に設定し、研究を実施した。その結果、本研究が対象とする LEAPP におい

ては、プラズマ生成によってガスの乱流化が促進し、印加電圧を上昇させることで乱流化が更に
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促進されるという、従来の APPJ における報告と同様の結果を得た。また、プラズマフレアに外

部電場を印加することで、プラズマフレアが電場方向に屈曲するという従来の APPJ と同様の結

果を観察し、更にガス流も電場方向に屈曲することを初めて見出した。また、この時、ガスの乱

流化も促進されることを初めて見出した。外部電場印加におるガス流屈曲現象について、外部電

場によって形成されたイオンリッチ領域において、局所電場により加速されたイオンが中性粒

子と衝突しマクロな運動量移行が生じたことが、ガス流屈曲の要因であると考察した。この点を

考慮した簡易モデル計算を行った結果、実験結果と整合性のある計算結果が得られ、本考察の妥

当性を確認した。 

本研究の成果については、文献 [77] にて報告を行っている。 
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第4章 高時間分解画像計測による LEAPP の発光伝播に関する
研究 

4. 1 研究背景及び目的 

4. 1. 1 研究背景 

第 1 章で述べたように、APPJ の発光伝播に関する研究はいくつか行われており、bullet と称さ

れる弾丸状の発光伝播が観察されている [62–64,81,82]。この bullet は、従来のストリーマ理論に

よって説明されている [64]。本研究では、この bullet について電場方向に進行するものを正スト

リーマ、一方電場とは逆方向に伝播するものを負ストリーマと称する。APPJ における正ストリ

ーマ、及び負ストリーマは実験によって計測され [83]、シミュレーションによって電場構造等

について詳しく解析が行われている [84]。これまでの報告では、APPJ における正ストリーマ、

及び負ストリーマは、プラズマ源内の放電部において正、及び負の各電圧を印加した際に、プラ

ズマ源ノズル内から噴射ガス流内で直線的に伝播するストリーマとして観察されている。正ス

トリーマは進行方向の先端 (= ストリーマヘッド) に強い発光を有した bullet 状のプラズマが進

行していく。一方で、負ストリーマは、ストリーマヘッドに強い発光を有しておらず、ストリー

マ先端からノズルまでのストリーマ全体がほとんど一様の発光強度で進行していく様子が観察

されている。また、負ストリーマは、正ストリーマよりも進行速度は遅い。シミュレーションに

よって、電場構造の違いが解析されており、どちらのストリーマもストリーマヘッドに強い電場

が存在するが、その大きさは正ストリーマの方が大きいという結果が得られている。どちらのス

トリーマも、ストリーマヘッドから下流側では電場が減衰するが、負ストリーマは正ストリーマ

よりも減衰が緩やかである。さらに、このようなストリーマ伝播現象に加えて、接地金属を照射

対象物とする場合には、プラズマ源–金属対象物間において空間的に連続な発光が現れることが

報告されている [85,86]。この発光は、1 周期よりも十分に短い露光時間の高時間分解計測によ

って確認されており、ストリーマの伝播とは明らかに異なるとされている。正及び負のどちらの

電圧を印加した際にも観察されており、プラズマへの投入パワーが低い場合はストリーマ伝播

が現れ、一方投入パワーの上昇に伴い空間的に連続な発光が現れることが示されている。この発

光を詳しく分析すると、グロー放電と同様に、プラズマ源に正電圧を印加した時は、対象物側か

ら順にアストン暗部、負グロー、ファラデー暗部、及び陽光柱という構造区分が認められる。一

方、負電圧を印加した時は対象物側から順に、陽極暗部、陽極グロー、及び陽光柱という構造に

なるとされる [85]。さらに、1 周期中の現象を詳細に観察すると、ストリーマが対象物に到達し

た後、空間的に連続な発光へと遷移するという報告もある [86]。このような発光伝播現象は、電

流波形に対応しており、ストリーマ伝播が単独現象である場合はシャープなピークを有する電
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流波形となる。一方、ストリーマ伝播後に空間的に連続な発光に遷移する場合には、ストリーマ

伝播時の電流波形と比べて波形の幅が広く、流れる電流値も大きいという結果が得られている。 

このようなストリーマ伝播や空間的に連続な発光という発光伝播現象に加え、近年ではスト

リエーションと呼ばれる縞状の発光構造が報告されている。プラズマ発光における縞構造の出

現は、1930 年代から低圧プラズマの分野で調べられており、陽光柱の中で移動縞及び定在縞が

観察されている [87–89]。このような縞模様は、プラズマの発光をディスプレイ等で使用する場

合などに問題となっており、周波数、電圧値、及び電流値等の制御による様々な研究がなされて

いるが、明確なメカニズムの解明には至っていない。APPJ におけるストリエーション現象 [90–

96] は、大気中で生成されたプラズマフレアにおいて観察されており、この点が低圧プラズマに

おけるストリエーション現象とは大きく異なる。また、これまでの APPJ におけるストリエーシ

ョンの報告では、印加電圧 1 周期よりも十分に長い露光時間で撮影されており、安定した縞構造

が観察されている。1 周期内のストリエーション現象の時間的変動は、本研究で用いる LEAPP

装置において Ne を作動ガスとした場合に調べられており、空間的に連続な発光の全域において

ストリエーションが形成される過程が捉えられている [96]。また、この条件の LEAPP では、ス

トリーマ伝播現象は出現しないことも明らかにされている。 

 

4. 1. 2 研究目的 

前節で述べたように、APPJ においては条件によってストリーマ伝播や空間的に連続な発光が

現れることが明らかにされている。第 2 章で述べたように、対象物存在時に照射距離を変化させ

ると電流波形が大きく変化していることから、同時に発光伝播現象も変化している可能性があ

る。プラズマ応用の上では、照射対象物の存在が重要となることから、照射対象物存在下での発

光伝播現象について調べられているが [85]、照射距離、電流波形、及び発光伝播現象の関係性に

関する詳しい研究はなされていない。そこで本研究では、照射距離の変化に伴う LEAPP の発光

伝播現象の変化を明らかにすることを目的とする。また、前述のように、本装置で Ne を作動ガ

スとした場合には、ストリエーションの出現が報告されているが [96]、その他の作動ガスを用

いた場合のストリエーションは、本装置では未だ観察されていない。そのため、He を作動ガス

とする場合について、ストリエーションの有無を明らかにすることも目的として研究を行う。 
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4. 2 実験方法 

4. 2. 1 計測手法 

kHz から MHz の周波数で駆動する APPJ の発光伝播現象は、1 周期が数 ns から数 ms の非常

に短い時間の現象であるため、その観察には高時間分解の画像計測が必要となる。例えば、本研

究が対象とする LEAPP は、1 周期が~ 16.2 μs であるため、1 μs 以下の時間分解が必要である。

この計測のためには、多くの場合、高速度カメラや、高速度シャッターカメラが用いられる。前

者は、短い露光時間で連続撮影が可能であり、肉眼では確認できない現象をスローモーション映

像として再現することが可能である。一般的には、Complementary Metal Oxide Semiconductor 

(CMOS) イメージセンサが使われている。CMOS は、各画素内のフォトダイオードで光を受光

し、電荷に変換して蓄積する。蓄積電荷は電圧に変換、増幅され、センサの外部で読み出される。

この時、各画素で生成された信号をすべて読み終えるまで、次の信号を蓄積することができない。

撮影速度が速くなるほど、読み出しに費やすことのできる時間が短くなるため、使用できる画素

数が減少し、解像度が低下する。一方で、高速度シャッターカメラは主にイメージインテンシフ

ァイア (I. I) を備えた Charge Coupled Device (CCD) を用いた ICCD カメラが使用される。ICCD

カメラは多くの場合、高速度カメラと比べて撮影速度が遅いために連続撮影は難しいが、イメー

ジインテンシファイアの微弱光の増幅作用によって短い露光時間の微弱光についても高感度に

撮影が可能である。また、撮影対象とする現象が再現性を有しているのであれば、撮影タイミン

グの調節により、現象の連続的な時系列撮像も可能である。 

 

4. 2. 2 実験系 

本実験は、流量 2.0 ℓ/min の He (純度 99.995%) を作動ガスとした“He_LEAPP”を対象とした。

制御 BOX 内の直流電圧は、各実験条件において同じ値の DC 18 V に設定した。このプラズマは、

300–400 nm の紫外域に強い発光スペクトルを有し (第 5 章参照)、第 2 章の電流波形の観察から

再現性のある放電であることが確認できている。そのため、連続撮影はできないが紫外域に強い

感度を有した ICCD カメラ (nac、dicam pro) を用いて計測を行った。図 4-1 に、発光伝播計測を

行うために用いた実験系の概略図を示す。対象物として接地銅板を用い、プラズマ源ノズル出口

から銅板までの距離 L を 20、10、5 mm に設定した。印加電圧信号をオシロスコープへ入力し、

入力された印加電圧信号の 0 V からの立ち上がりをデジタルディレイ・パルスジェネレーター 

(DG535、Stanford Research Systems) のトリガとした。デジタルディレイ・パルスジェネレーター

は、このトリガに対して任意の遅れ時間と時間幅の信号を出力可能である。本実験では、この出

力信号を ICCD カメラに入力した。ICCD カメラは入力トリガに応じて、任意の遅れ時間、露光
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時間を設定した撮影が可能である。実験時において、デジタルディレイ・パルスジェネレーター

の遅れ時間設定を 0 s にした場合、~ 16.2 μs 毎に ICCD カメラにトリガ信号が送られる。この場

合、トリガ入力頻度が高く、ICCD カメラの撮影がうまく動作しなかった。そのため、デジタル

ディレイ・パルスジェネレーターにおいて~ 100 μs 間隔で印加電圧の立ち上がり時にトリガを生

成するように遅れ時間を設定することで、誤差が生じることなく撮影が可能となった。使用した

ICCD カメラの露光時間は最短で 3 ns まで設定可能であるが、本実験では、100 ns に設定した。

これは、観察可能な発光強度の確保と、現象を追跡可能な時間分解能との兼ね合いから決定した。

前述の通り、ICCD カメラでは短時間に変化する現象を連続で撮影することが難しい。そこで、

本実験ではカメラの制御ソフトを用いて、デジタルディレイ・パルスジェネレーターからのトリ

ガ信号に対して遅れ時間を設定し、撮影のタイミングを変更することで異なるタイミングの画

像を取得した。これにより、印加電圧 1–2 周期内に生じる発光伝播現象の時間変化を計測した。

また、実験時は接地銅板に流れる電流も同時に計測し、電流波形と発光伝播現象の対応について

調べた。画像の積算回数は実験条件に応じて、1 回もしくは 256 回とした。 

 

図 4-1. 発光伝播現象計測実験概略図 [97]。 

 

4. 3 実験結果 

He 2.0 ℓ/min を作動ガスとした LEAPP において、対象物までの距離 L を 20、10、及び 5 mm に

変化させた場合の、接地銅板に流れる電流波形と発光伝播現象について以下に述べる。 
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4. 3. 1 L = 20 mm 

第 2 章で述べたように、L ≳ 20 mm の条件ではプラズマフレアが銅板表面まで接触しないた

め、流れる電流が大きく下がり、平均パワーも小さくなる。本実験における L = 20 mm の場合も

同様に、プラズマフレアは銅板表面に到達していない。図 4-2 に、印加電圧と接地銅板に流れる

電流の波形を示す。高電圧は一周期~ 16.2 μs の正弦波で、電極に Vp-p ~ 8.0 kV で印加された。電

圧、及び電流波形は基本的には 16.2 μs の周期で同一形状が安定して現れた。ここで、印加電圧

の 0 V からの立ち上がり時間を 0 μs と定義した。接地銅板に流れる電流は、印加電圧の立ち上

がりとほぼ同時に流れ始めた。その後、~ 0.8 μs で正のピーク値~ 0.6 mA となり、次第に減衰し

た。ピーク後の減衰は、立ち上がりと比べて緩やかであった。電流が 0.0 mA まで低下した後、

印加電圧が 0.0 kV となる少し前のタイミングで負電流が流れ始め、~ 10.5 μs で負のピーク値 ~ 

−0.2 mA に達した。負電流波形は、立ち上がり波形も立ち下がり波形も同様になだらかな形状を

示した。 

 

図 4-2. He_LEAPP (L = 20 mm) の印加電圧、及び接地銅板に流れる電流の時間変化 [97]。 

 

図 4-3 に、この場合の発光伝播画像を示す。画像下部の数値は、図 4-2 の横軸と対応している。

露光時間は 100 ns で、積算回数は 1 回である。電流が立ち上がる 0.0 μs ではノズル出口近傍の

発光が現れた。その後、bullet 状の発光が接地銅板方向に進展した。この発光伝播現象は、正電

荷が銅板に流入する時間帯に生じており、銅板が負極であるため正ストリーマである。正ストリ

ーマは~ 1.0 μs まで発光を観察することができたが、その発光強度は電流波形のピーク以降は微

弱となった。ストリーマ進展距離に注目すると、ノズル出口から~ 12 mm までは強い発光として
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観察でき、その後徐々に弱くなり、最終的にはノズル出口から~ 15 mm 進んだ後に消失した。負

電流時においては、発光が弱く観察できなかった。正ストリーマは~ 1.0 μs で~ 15 mm 進んでお

り、その進行速度は ~ 1.5 × 106 cm/s であった。これは、既報の bullet 進行速度と同等である [64]。 

 

図 4-3. He_LEAPP (L = 20 mm) における発光伝播の時間発展画像 [97]。 

 

図 4-4 (a) に、図 4-3 の 0.7 μs における白枠内の拡大図を示す。ストリーマヘッドの強い発光

の後部にストリエーションが現れていることが観察できる。この画像の水平方向のピクセル輝

度の平均値を図 4-4 (b) に示すが、約 1 mm 間隔でピークが現れていることが確認できる。同様

の構造は、図 4-3 のその他の時間帯においても不鮮明ではあるが観察できる。4. 1 節で述べたよ

うに、APPJ におけるストリエーションに関するこれまでの報告では、数周期以上の長い時間維

持されていた。一方で、図 4-3 のストリエーションについては、1 周期内の限られた時間帯にの

み観察可能であり、1 周期よりも長い露光時間ではストリーマヘッドの発光が強いため観察でき

ない。この点は、これまでの APPJ におけるストリエーションとは異なっており、さらにストリ

ーマヘッドの後部に現れたストリエーションは本実験において初めて観察された。また、これま

での報告と比べてストリエーション構造が明瞭ではない。これは、本実験で計測した発光が主に

窒素由来であることが理由として考えられる。プラズマフレア中では、作動ガス由来の発光に加

え、ガス流に巻き込んだ空気成分を励起させ発光が生じる。この時、巻き込みの度合いが一様で

はなく、周囲空気の流れ等との相互作用によって分布が生じてしまったことが、本実験で計測さ

れた少し崩れたストリエーション構造の一因であると考えられる。 
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図 4-4. (a) 図 4-3 の白枠内の拡大画像、及び (b) 水平方向のピクセル輝度の平均値 [97]。 

 

4. 3. 2 L = 10 mm  

第 2 章で述べたように、L ≲ 15 mm の条件ではプラズマフレアが銅板表面に接触し、流れる電

流が著しく上昇し、平均パワーも増大する。本実験における L = 10 mm の場合も、同様にプラズ

マフレアが銅板表面に到達している。図 4-5 に、L = 10 mm の場合の印加電圧と接地銅板に流れ

る電流波形を示す。L = 20 mm の場合と同様に、~ 16.2 μs 周期の正弦波が電極に Vp-p ~ 5.0 kV で

印加された。電圧、及び電流波形は、基本的に 16.2 μs 周期で同一形状が連続して現れた。ここ

で、印加電圧の 0 V からの立ち上がりタイミングを 0 μs と定義した。正の電流波形には、2 段階

の立ち上がりがあった。1 番目の立ち上がりでは、電流は~ 0.8 μs から流れ始めて徐々に高くな

り~ 1.5μs で~ 0.5 mA に達した。1.5–2.4 μs は~ 0.5 mA が維持された。2 番目の立ち上がりでは、

~ 2.4 μs から急激に上昇して~ 3.0 μs でピーク電流値~ 3.5 mA に達した。その後、ピークから徐々

に減衰して~ 6.4 μs で 0.0 mA となった。L = 20 mm の時と同様に、ピーク後の減衰は立ち上がり

の波形と比べてなだらかであった。~ 6.4 μs から正電流波形と比べて緩やかに負電流が流れ始め、

~ 11.8μs でピーク電流値~ −1.0 mA に達した。その後、緩やかに減衰して~ 16.0 μs で 0.0 mA とな

った。L = 20 mm の時と同様に、負電流波形は立ち上がり・立ち下がり波形どちらも緩やかな形

状であった。 
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図 4-5. He_LEAPP (L = 10 mm) における印加電圧波形、及び接地銅板に流れる電流波形の時間

変化 [97]。 

 

図 4-6 に、L = 10 mm の場合の発光伝播画像を示す。画像下部の数値は、図 4-5 の横軸と対応

している。露光時間は 100 ns、積算回数は 1 回である。図 4-5 の 1 番目の電流立ち上がり時の 1.2 

μs からノズル近傍の発光が現れた。その後、接地銅板側へと bullet 状の発光が進展して 2.3 μs で

接地銅板の表面へと達した。この発光伝播は、電流波形の~ 0.5 mA の平坦な時間帯 (1.5–2.4 μs) 

に対応している。また、この発光伝播現象は、正電荷が銅板に流入する時間帯に生じており、銅

板が負極であるため正ストリーマである。正ストリーマの伝播は~ 1.0 μs の間に約 10 mm 進んで

おり、その速度は~ 1.0 × 106 cm/s であり、L = 20 mm の場合の~ 66.6%の速度となった。そして、

正ストリーマが接地銅板表面に到達後、空間的に連続な発光が現れた。その発光は~ 3.0 μs まで

持続した後、徐々に減衰した。一方、接地銅板表面の発光は、正ストリーマ到達後の 2.4 μs から 

5.0 μs まで、他の領域よりも強い発光として観察された。正電荷が流入している時間帯であるこ

とから接地銅板は陰極であり、この強い発光は文献 [85] と同様に負グローであると考えられる。

空間的に連続な発光が高強度となる 2.4–3.0 μs は、図 4-5 の電流波形の 2 番目の立ち上がりと対

応している。その後、電流ピークの減衰に伴って発光も弱くなり、電流値が 0.0 mA となる 6.0 μs

まで発光の減衰が続いた。6.0 μs 以降の負電流時においては、~ 8.0 μs までは発光が微弱であり、

~ 8.5 μs から接地銅板表面から上流側~ 3.0 mm の領域が発光を開始し、その後、9.5 μs において

強い発光となり、10.0 μs では接地銅板表面から上流側~ 5.0 mm まで進展した。12.0 μs では発光

が少し弱くなり、発光領域も銅板表面から~ 3.0 mm までと短くなった。その後、発光は減衰し、

発光は 14.0–16.0 μs では微弱となった。負電流時の発光伝播は、~ 1.0 μs で~ 2.0 mm 進行してお

り、その速度は~ 0.2 × 106 cm/s と、正電流時や L = 20 mm の伝播速度と比べて 1 桁程遅かった。
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負電荷が銅板に流入する時間帯であることから銅板は陽極、電場の方向は上向きである。したが

って、発光伝播は電場方向へと進行しており、進行方向は正ストリーマと同じである。しかしな

がら、伝播速度が他の正ストリーマと比べて遅く、かつ発光はノズル-接地銅板間の下半分のみ

だが、強い発光のあるストリーマヘッドを先端に有しておらず、発光部はほぼ一様な発光強度と

なっている。このことから、この発光伝播は、正ストリーマではなく、正電流時の空間的に連続

な発光が電場方向に緩やかに拡大し、その後減衰していく様子を捉えていると考えられる。 

 

図 4-6. He_LEAPP (L = 10 mm) における発光分布の時間発展画像 [97]。 

 

図 4-6 の 2.3 μs、2.6 μs、及び 12.0 μs の白枠内を拡大した図、並びに水平方向のピクセル輝度

の平均値分布をそれぞれ図 4-7 (a)、(b)、(c) に示す。これらの画像は、ストリーマヘッドの後部、

空間的に連続な発光、及び負電流時の電場方向への発光伝播の一部である。図 4-7 (a) のストリ

ーマヘッド後部の発光においてストリエーション構造が現れ、縞模様に対応して輝度値もピー

クとなった。ピーク間隔は約 1 mm であり、L = 20 mm の正ストリーマ時におけるストリエーシ
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ョンと同様であり、その他の正ストリーマ伝播画像 (1.5–2.3 μs) においても同様に確認される。

図 4-7 (b) の空間的に連続な発光においてもストリエーションが現れ、縞模様に対応した輝度値

のピークが観察できる。ピーク間隔は、0.5–1.5 mm であった。殆どの時間帯においてストリエー

ションが観察できた正ストリーマ後方領域とは異なり、空間的に連続な発光では、2.4 μs の強い

発光にストリエーションが埋もれている様子が伺える。図 4-7 (c) の 12.0 μs の接地銅板近傍か

ら上側 5 mm までの発光においてストリエーションが現れ、縞模様に応じたピークが現れた。こ

の時、その間隔は約 1 mm 及び約 1.5 mm であった。これらのストリエーションは、L = 20 mm の

場合と同様に、これまでの報告ほどの明瞭さは得られてない。その原因として、前述のようにガ

ス流への N2 の巻き込みが不規則であることに加え、露光時間の短さもある。本研究では、1 周

期以内の現象を高時間分解画像で解析しているが、APPJ におけるストリエーションのこれまで

の報告では照射対象物がなく、1 周期よりも十分に長い露光時間で撮影されたストリエーション

が多い。図 4-8 (a)、(b) に、正、負電圧印加の半周期 (図 4-7 の 0–8.0 μs、8.0–16.0 μs) に対して

露光時間を 8.0μs に設定して撮影した発光分布画像を示す。同図から、正電圧印加時の半周期の

発光分布画像からは薄くストリエーションを確認できるが、負電圧印加時はほとんど確認がで

きず、それらを加算した画像 (図 4-8 (c) ) でも確認できなかった。このことから、本研究で確認

した各ストリ－ションは、1 周期以上の露光時間では，強い発光に隠れるために確認できず、高

時間分解の画像解析により初めて確認できる現象であることが分かる。また、各半周期を積算す

ると負電圧印加時の方が強い発光を有していることが分かる。これは、正電圧印加時は発光時間

の相違が理由として考えられ、図 4-6 において正電圧印加時は 2.4–3.2 μs に強い発光が存在する

が、負電圧印加時は 9.5–12.0 μs の長い時間に強い発光が存在していたことによる。 

 

図 4-7. 図 4-6 における白枠内の拡大画像 (_1)、及び水平方向のピクセル輝度の平均値 (_2)。

(a) 2.3 μs、(b) 2.6 μs、及び(c) 12.0 μs [97]。 
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図 4-8. He_LEAPP (L = 10 mm) における (a) 正の半周期の発光分布画像及びその水平方向のピ

クセル輝度の平均値、(b) 負の半周期の発光分布画像及びその水平方向のピクセル輝度の平均

値、及び (c) 正と負の半周期発光分布画像の加算画像及びその水平方向のピクセル輝度の平均

値。 

 

4. 3. 3 L = 5 mm 

図 4-9 に、L = 5 mm の場合の印加電圧、及び接地銅板に流れる電流の波形を示す。L = 20、10 

mm では同一の電流波形が各周期で繰り替えされたが、L = 5 mm では図 4-9 に示すように、2 種

類の波形が交互に現れる倍周期現象となった。この波形は、照射距離 L の 1.0 mm 程度の変更で

通常の単周期現象に戻ることから、不安定な現象と考えられる。この倍周期現象について、図 4-

9 の電流波形の一番目の周期 (−1.0–15.0 μs) を 1st cycle、二番目の周期 (15.0–31.0 μs) を 2nd cycle

と定義した。両周期における電圧波形についてはその形状に大きな相違は見られないが、2nd cycle

の負電圧のピーク値は 1st cycle と比べて~ 0.2 kV 大きくなった。1st cycle の電流波形について、

電流が流れ始める最初の数 μs の拡大図を図 4-10 に示す。電圧の立ち上がりよりも少し早く電流

は流れ始め、~ 1.0 μs で 0.05 mA に達し、~ 2.0 μs までほとんど一定の電流が流れた。その後、急

激に大きな電流が流れ、~ 4.0 μs でピーク電流値~ 2.0 mA に達した。ピーク以降は徐々に減衰し、

~ 6.5 μs で 0.0 mA となった。その後、負電流がなだらかに流れ始め、~ 11.5 μs で負のピーク電流

値~ −1.5 mA に達し、ピーク後は徐々に減衰して~ 15.0 μs で 0.0 mA となった。電流値は異なる

が、1st cycle の電流波形は L = 10 mm の場合とほぼ同様であった。2nd cycle は 1st cycle が~ 15.0 μs

で終了し 0.0 mA になった後、すぐに電流が流れ始めた。電流は時間に比例して直線的に増加し、

~ 18.0 μs で 0.5 mA となった。この電流波形は、1st cycle や L = 10 mm の電流立ち上がりの時の波

形、即ち、一度電流が立ち上がり、その後一定の電流が流れるという波形とは大きく異なってい
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る。~ 18.0 μs 以降は緩やかなピークが立ち上がり、~ 20.0 μs で正のピーク電流値 1.5 mA となっ

た。ピーク後は徐々に減衰し、~ 22.5 μs で 0.0 mA となった。その後、負電流がなだらかに流れ

始め、~ 28.0 μs で負のピーク電流値~ −1.0 mA に達し、ピーク後は徐々に減衰し~ 31.0 μs で 0.0 

mA となった。1st cycle と 2nd cycle の負電流波形は同様の形状であったが、そのピーク値は 1st 

cycle の方が 0.5 mA 大きい。 

 

図 4-9. He_LEAPP (L = 5 mm) における印加電圧波形、及び接地銅板に流れる電流の時間変化 

[97]。 

 

図 4-10. L = 5 mm における接地銅板に流れる電流の一部 (-0.5–3.0 μs) の時間変化の拡大図 

[97]。 

 

図 4-11 に、L = 5 mm における発光分布の時間変化を示す。画像下部の数値は、図 4-9 の横軸

と対応している。1st cycle を図 4-11 (a) に、2nd cycle を図 4-11 (b) に示す。露光時間は L = 20、10 

mm の条件と同じ 100 ns であるが、ストリーマ伝播を明瞭に確認するために積算回数は 256 回

とした。図 4-11 (a) の 1st cycle では、一定電流が流れている時間から急峻な電流の立ち上がりま

での時間帯 (2.0–3.0 μs) において、正ストリーマ伝播が現れた。このストリーマは~ 1.0 μs で~ 
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5.0 mm 進んでおり、その速度は~ 0.5 × 106 cm/s であり、L = 10 mm の正ストリーマと比べて少し

遅い結果となった。正ストリーマが接地銅板に到達後、3.2–5.0 μs において空間的に連続な発光

が現れた。この時、L = 10 mm の結果と同様に、銅板近傍に負グローと思われる発光が現れた。

正電流ピークの 4.0 μs 以降は、徐々に発光が微弱となった。その後、負電流ピークの少し前の

10.0 μs から銅板近傍が発光を始め、徐々にノズル側へと発光が進展した。負電流のピーク以降 

(12.0 μs ~ ) は、徐々に発光が微弱となった。これらの 1st cycle の発光分布の時間変化は、L = 10 

mm の結果と同様である。2nd cycle においては、電流が流れ始める 15.0 μs から 1.0 μs 経過時点

で、銅板表面近傍の発光が現れた。その後、銅板表面近傍から徐々にノズル側へと発光が進展し、

18.4 μs ~発光がノズル側に到達した。この発光の進展は、図 4-9 において電流が直線的に増加し

ている時間帯に対応している。発光の伝播方向は、正電荷が銅板へ流入しており負極であるため、

電場とは逆方向に進行している。これより、負ストリーマであることが分かる。1st cycle と 2nd 

cycle では、正電流の立ち上がりの波形が大きく異なっていたが、この相違点は、正ストリーマ

と負のストリーマの違いに起因して生じたと考えられる。負ストリーマは~ 2.0 μs で~ 5.0 mm 進

んでおり、その速度は 0.25 × 106 cm/s であり、1st cycle の正ストリーマと比べて遅い結果となっ

た。また、正ストリーマの場合は、強い発光のストリーマヘッドをストリーマ先端に有して進展

していたが、負ストリーマではストリーマヘッドを持たず、接地銅板近傍のみが強い発光であり、

ストリーマ自体は一様強度の発光であった。対象物が存在しない条件におけるプラズマ源側か

ら伝播する正ストリーマと負ストリーマの発光強度分布の相違については、既に報告されてお

り [83]、本実験結果と同様に正ストリーマはストリーマヘッドの強い発光があり、一方、負スト

リーマは空間的に一様な発光であった。数値シミュレーションでは、電場分布の相違が解析され

ており、負ストリーマは正ストリーマと比べて電場強度が低く、一様な分布となっている [84]。

一方で、本実験で得られたような対象物存在下における対象物側からの負ストリーマの発生は

これまでに報告がない。負ストリーマがノズルに到達後は、空間的に連続な発光となった。その

発光は 1st cycle の空間的に連続な発光と比べて弱く細い発光であった。20.0 μs 以降は徐々に微

弱な発光となり、22.0–24.0 μs は銅板表面近傍の発光のみが現れた。負電流時においては、1st cycle

と同様に電流ピークの少し前の時間から銅板表面近傍が光りはじめ、ノズル側へと発光が進展

し、表面から~ 2.5 mm まで進展した後、徐々に発光が弱くなった。 
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図 4-11. He_LEAPP (L = 5 mm) における (a) 1st cycle、及び (b) 2nd cycle の発光分布画像の時間

変化 [97]。 

 

4. 4 考察 

4. 3. 3 項で述べたように、He_LEAPP の照射距離 L = 5 mm において、正電流時に極性の異な

るストリーマが交互に出現する倍周期現象が現れた。この時、印加電圧波形はほとんど同じであ

るが、電流波形、及び発光伝播の様相が異なる倍周期現象であった。これは、残留電荷密度の差

が影響していることが考えられる。本章の実験から、LEAPP は印加電圧の 1 周期~ 16.2 μs の中

で、半周期後毎に正電流、負電流が流れる 2 つの放電の存在を観察した。これらの放電と放電の

間には、発光が現れず、電流もほとんど流れない時間が存在する。ここでの残留電荷とは、正電

流もしくは負電流が流れる放電が終了し、次の反対極性の放電が始まるまでの間、空間中に微量

に存在していると考えられる荷電粒子 (正、負イオン、電子) のことを指す。APPJ のストリーマ

伝播開始直前における残留電荷の存在は、放電の再現性やストリーマ伝播速度へと影響を与え

ることが既に報告されており [98–100]、ストリーマ現象において重要な存在と考えられる。 

そこで、電流波形から次の式 (4. 1) を用いて正及び負の積算電荷量を算出した。 

 𝑄 =  ∫ 𝑖 (𝑡)𝑑𝑡 (4. 1) 
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図 4-12 に、各電荷量の比較図を示す。QAと QCは正電荷、QBと QDは負電荷を表す。1st cycle で

は負電荷量が多く、2nd cycle では正電荷量が多く、1 周期における積算電荷量は 0 とはならない

が、1st cycle と 2nd cycle の 2 周期の合計では 0 となる。一方、他の条件、すなわち He_LEAPP (L 

= 20 mm、及び 10 mm) では、1 周期の積算で 0 となる。1st cycle と 2nd cycle を比較すると、正電

荷量 QAと QCはほぼ同量であるが、負電荷量は QB > QDとなっている。電荷量の相違は各放電時

に生成される荷電粒子量の相違に起因していると考えられ、これは放電後の残留電荷量の相違

を誘起する可能性がある。ここで、正、及び負の各ストリーマ伝播直前の残留電荷量の相違に着

目する。1st cycle の正ストリーマと 2nd cycle の負ストリーマ直前の残留電荷量である QD、及び

QBの量には違いがあり、かつそれらの電流波形の相似性から、2nd cycle の負ストリーマ直前の残

留電荷量の方が多いと予想される。このことは、空間中の残留電荷量が多い場合は負ストリーマ

が生成される可能性を示唆する。即ち、ストリーマ伝播直前に空間中に残留電荷が多く、かつ接

地銅板近傍の電荷密度が高くなる方向に密度勾配が存在する場合、残留電荷に正の電場が印加

されると電子がノズル方向にドリフトし、密度勾配の影響で電子リッチな領域が形成される。こ

れにより、この電子リッチ領域を先端とする負ストリーマがノズル側へと進展した可能性が考

えられる。 

 

図 4-12. He_LEAPP (L = 5 mm) における、(a) 電圧、電流波形、及び電荷量の時間、(b) 各サイ

クルにおける電荷量の絶対値の比較 [97]。 

 

4. 5 第 4 章のまとめ 

本研究では、産総研が開発した装置による He を用いた LEAPP に関して、照射距離を変えた

時の発光伝播現象の変化、及びストリエーションの有無を明らかにすることを目的とした研究
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を実施した。具体的には、直流電源からの供給電圧を一定とした場合において、照射対象物 (接

地銅板) までの照射距離の違いによる発光伝播現象の違いについて調べた。 

He_LEAPP プラズマにおいて、L = 20 mm のプラズマフレアが対象物表面に接触しない条件で

は、正電流時に正ストリーマの伝播が現れた。フレアが対象物に接触する L = 10 mm とした場合

には、正電流時に正ストリーマ伝播後、空間的に連続な発光が現れた。これらの正ストリーマ、

及び空間的に連続な発光は、これまでの報告と同様の現象である。さらに、照射距離を短くして

L = 5 mm とした場合、He_LEAPP では正電流時に正のストリーマと負のストリーマが 1 周期毎

に交互に現れる倍周期現象が生じた。この現象はこれまでに報告がなく、本研究において初めて

見出した。電流波形との対応から、この倍周期現象にはストリーマ伝播開始時の残留電荷が関係

していると考察した。 

He_LEAPP においてもストリエーションが生じることを観察した。この He_LEAPP では、1 周

期内の限られた時間帯に出現するストリエーションとして、ストリーマヘッド後方、空間的に連

続な発光、及び負電流時の発光伝播の各領域において観察した。特に、ストリーマヘッド後方に

現れるストリエーションは、本研究で初めて見出した。 
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第5章 発光分光計測による LEAPP が生成する活性種に関する
研究 

5. 1 研究背景及び目的 

5. 1. 1 研究背景 

第 1 章でも述べたように、活性種は反応性が高いため、様々な応用において重要になると考え

られている。そのために、様々な手法による計測が行われている。基本的にプラズマは光を発す

るため、光から活性種の同定を行う発光分光法は、プラズマを乱さずに計測することが可能であ

り、多く用いられる [101–103]。このようにプラズマの発光を計測する手法に加えて、特定波長

のレーザー光等をプラズマに入射し、その吸収を測る吸収分光法や、蛍光を測る蛍光分光法もあ

る [101,104–107]。こうした計測により、プラズマの作動ガスが異なる場合等に、プラズマが生

成する活性種の相違について調べられている。例えば、He を作動ガスとした場合は空気中の N2

を電離して生成した N2
+からの発光が観察されているが、Ar を作動ガスとした場合には観察さ

れていない [108,109]。これは、それぞれの準安定種のエネルギーの差によるペニング電離反応

の有無が関係していると考えられている。また、応用において重要となる対象物存在下での発光

についても調べられており、対象物近傍では発光が強くなることが観察されている [85]。一方

で、対象物存在下における作動ガスの相違による活性種の違いについては、未だ明らかにされて

いない。 

 

5. 1. 2 研究目的 

前述のように、APPJ の応用において活性種は重要な役割を担うと報告されていることから、

プラズマが生成する活性種について調べることは重要であると考えられる。そこで本研究では、

LEAPP が気相中で生成する活性種について発光分光法により明らかにすることを目的とする。

これまでにも APPJ の発光分光計測は広く行われているが、応用において重要となる対象物存在

下における活性種について、作動ガスの違いによる影響は殆ど明らかにされていない。そこで本

研究では、He_LEAPP 及び Ar_LEAPP が生成する活性種をそれぞれ計測し、特に重要となる対

象物存在下での対象物近傍における活性種の生成状態の相違を明らかにすることを主な目的と

する。 
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5. 2 実験方法 

5. 2. 1 計測手法 

活性種計測には質量分析器を用いた計測、及び分光計測などが用いられることが多い。プラズ

マ中で進行する化学反応を理解するためには、プラズマを乱さない非接触計測やその場計測が

重要である。プラズマ中で生成される活性種は、一部を除いて基本的には寿命が 10−6–10−3 s 程と

非常に短い。また、電子等の衝突により励起された活性種は、その寿命よりも短い時間で発光す

る。そこで、本研究では、非接触計測が可能な発光分光計測を用いて、生成された活性種の同定、

及び発光の空間分布測定を行った。 

プラズマ中では、様々な反応が生じていることは序論でも述べた通りである。その中でも、電

子衝突による原子・分子の励起は主要な反応の一つである。励起とは、基底状態や励起状態の原

子・分子が電子の衝突など外から与えられたエネルギーによって、より高い準位の状態へと遷移

することである。原子の励起には、原子核の周りを回っている電子がより外側の軌道へ移る電子

励起が重要である。それに加えて、分子の励起には電子励起のほかに、振動励起、回転励起があ

る。高い準位に励起された中性原子・分子、またはイオン原子・分子は、準安定励起状態等を除

き不安定な状態であるため、10−7–10−9 s 程度で下位準位へと遷移する。この遷移の際に、余剰エ

ネルギーは光となって放出される場合が多い。ここで、上位準位のエネルギーを E1、下位準位

のエネルギーを E2 とした場合に、上位準位から下位準位への遷移において放出される光の波長

ν12は、次式で表される。 

 𝜈12 =  
(𝐸2 − 𝐸1)

ℎ
 (5. 1) 

ここで、h はプランク定数 (6.6260755 × 10−34 J/s) である。原子・分子はそれぞれ固有のエネルギ

ー準位を有しているため、発光分光計測により得られた発光スペクトルを解析することにより、

測定対象とする原子・分子のエネルギー準位間の遷移を確認することが可能である。  

 

5. 2. 2 実験系 

図 5. 1 に、実験系の概略図を示す。本実験では、作動ガスとして He 2.0 ℓ/min (純度 99.995%)、

及び Ar 1.0 ℓ/min (純度 99.95%) を用いた He_LEAPP 及び Ar_LEAPP をそれぞれ対象とした。制

御 BOX の直流電源電圧を DC 18 V と一定値に設定した。各プラズマにおいて、照射対象物の有

無に伴う発光の変化について調べた。照射対象物としては、接地銅板を用いた。照射対象物があ

る場合、ノズル出口から銅板表面までの距離 L は 10 mm に設定した。発光分光計測は、紫外域

から近赤外域までの幅広い計測波長域を有する Stellar Net Inc 製の可視分光器 (Blue wave、回折

格子 600 grooves/mm、 波長分解能 0.5 nm、 波長域 200~1,000 nm) を用いて行った。この時、
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計測領域を限定するため、レンズ (焦点距離 50 mm) を用いて直径~ 0.5 mm の領域に調節し、

空間分解計測を行った。Z 軸ステージにはプラズマ源と銅板が固定されており、両者を一体とし

て上下に移動させることが可能である。これにより、照射距離を一定に保ったまま発光の空間分

布を計測することができる。 

分光計測で得られたスペクトルから発光種を同定するためには、過去の文献、及びデータベー

スを参照する必要がある。本研究では、以下の文献、及びデータベースを参照して発光種の同定

を行った。 

1. 原子からの発光：NIST Atomic Spectrum Database [110] 

2. 分子からの発光：THE IDENTIFICATION OF MOLECULAR SPECTRA [111] 

3. 原子・分子からの発光：PLASUS Specline ver. 2. 13 [112] 

 

図 5-1. 実験系概略図 [69]。 

 

5. 3 実験結果 

5. 3. 1 He_LEAPP の発光分光計測 

5. 3. 1. 1 照射対象物がない場合 

He_LEAPP について、照射対象物がない場合のノズル近傍における発光分光計測結果を図 5-2

に示す。縦軸の発光強度は、計測で得られた発光強度の生データを露光時間で割り、単位時間当

たりの発光強度に換算した。得られた発光スペクトルについて各文献、及びデータベースを参照
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し、各活性種の同定を行った。その結果、ヒドロキシラジカル (OH、308 nm)、窒素励起分子 (N2
*、

300–400 nm)、窒素分子イオン (N2
+、391.5、428 nm)、酸素分子イオン (O2

+ 、597.3 nm)、ヘリウ

ム二量体 (He2、639.8 nm)、ヘリウム原子 (He、587、706 nm)、酸素原子 (O、777 nm)の発光であ

ると同定できた。N2
*は第二正帯 “2nd positive band”と呼ばれる遷移の発光が強く観察され、N2

+は

第一負帯 “1st Negative band”と呼ばれる遷移の発光であった。He や O 等の中性原子の発光につ

いて、分光学では後ろに I をつけて表される (一価のイオンでは II、二価のイオンは III)。He や

He2の発光は、作動ガスのプラズマ化による発光であり、その他の種に関しては、周囲空気の成

分とプラズマ中の粒子が反応することにより生成、発光したと考えられる。これらの種の主要な

生成反応について、表 5-1 にまとめた。OH は、空気中の水蒸気由来の H2O がプラズマ中の高速

電子との解離衝突 (07) により生成される他、Hem によるペニング電離反応 (15) で生成される

と考えられる。N2
*や N2

+は (02)、及び (03) のようなプラズマ中の高速電子との反応によって生

成されると考えられる。また、N2
+の生成については、電子衝突反応に加え、Hemによるペニング

電離反応 (11) がある。O2
+や O の生成についても、高速電子との反応 (06) や、(13) の Hemに

よるペニング電離反応がある。各ペニング電離反応に関しては、二量体 He2
mによる反応も考え

られる。さらに、O は、(19) の準安定窒素分子 (N2
m) による解離反応でも生成される。 

 

図 5-2. He_LEAPP における照射対象物がない場合のノズル近傍の発光分光計測結果 [69]。 

 

図 5-3 に、N2
*及び N2

+の発光強度の空間分布を示す。横軸は、ノズル出口からの距離を表し、

0 mm はノズル出口近傍、15 mm はプラズマフレアの先端近傍である。縦軸の発光強度は、各最

大値 (N2
*: 9.5 mm、N2

+: 8.5 mm) で規格化した。どちらの発光強度もノズル出口から遠ざかるに

伴い増加し、~ 9.0 mm で最大となった。その後はどちらも減衰した。この結果は、Olenici らの

報告 [109] と同様の傾向である。 
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ノズル出口からの距離の増加に伴う発光強度の増加は、空気成分の巻き込みが関係している

と考えられる。N2
*や N2

+が発光するためには、周囲空気中の窒素成分が高速電子や Hem と反応

する必要がある。ノズルから噴出したガス流は、周囲空気を巻き込みながら進み、その巻き込み

量はノズルから遠ざかるに従い増加すると考えられる。そのため、ノズル出口から遠ざかるに伴

い周囲空気の巻き込み量が増加したことで、発光強度が増加したことが考えられる。一方で、そ

のまま増加し続けるのではなく、~ 9.0 mm を境に発光強度は減少した。これは、空気成分との反

応が増加するに従い電子温度や電子密度が低下したことが原因である可能性がある。第 4 章に

おいて、対象物にフレアが接触しない条件における ICCD カメラによる撮影では、ストリーマが

ノズル出口から進展し、約 12 mm 進展した後にストリーマヘッドの強い発光が減衰し、その後、

消失した。本実験の照射対象物がない場合のプラズマフレアについても、同様にストリーマ伝播

が生じていると考えられる。本実験で得られた発光スペクトルでは、正ストリーマ先端の正イオ

ンが作る強い電場によって加速された電子が重要な役割を果たしていると考えられる。ここで、

He、及び N2の電子衝突断面積に着目する。図 5-4 に、He の電子衝突断面積を示す [113,114]。~ 

20 eV から励起反応が生じ、~ 25 eV を超えると電離反応が生じる。次に図 5-5 に、N2の電子衝

突断面積を示す [115,116]。ここで、Excitation A、B、C はそれぞれ基底状態 (𝑋1Σ𝑔
+: 0.0 eV) から、

3 つの励起状態 (𝐴3Π𝑢: 6.22 eV、𝐵2Σ𝑢
+: 7.39 eV、𝐶2Σ𝑢

+: 11.05 eV) への励起を示す。分子には電子

準位に加え、回転、振動の準位があり、その一部として、図中の Excitation R は、回転準位の J = 

0 から J = 1 への励起、Excitation V は振動準位 v = 0 から v = 1 への励起反応を示す。回転準位の

励起反応は、電子エネルギーが非常に低い状態から生じることが分かる。また、振動準位の励起

反応については、数 eV のエネルギーを持った電子との衝突によって生じる。電子準位の励起に

関しては~ 10 eV から生じ始め、N2
+の生成には~ 16 eV が必要である。He と N2の衝突断面積に

ついて比較すると、N2 は低い電子エネルギーによっても励起反応が生じ、電子のエネルギーが

消費されることが分かる。このことは、N2 が多く存在する空間では低エネルギーの電子も衝突

励起反応によってエネルギーを失うために、電子温度が低下することを示唆する。したがって、

ノズル出口から 9.0 mm 以降は空気の巻き込み量の増加により N2
*、N2

+の元となる N2 の量は増

加するが、電子温度が低下するため、発光量が減少したと考えられる。 
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図 5-3. He_LEAPP における照射対象物がない場合の N2
*、及び N2

+の発光強度の空間分布 

[69]。 

 

図 5-4. He の電子衝突断面積 [113,114]。 
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図 5-5. N2の電子衝突断面積 [115,116]。 

 

5. 3. 1. 2 照射対象物がある場合 

He_LEAPP について、照射対象物として接地銅板を用いた場合の銅板近傍における発光分光

計測結果を図 5-6 に示す。図 5-2 に示した照射対象物がない場合のノズル近傍の発光と同様に、

OH、N2
 2nd Pos.、N2

+ 1st Neg.、He I、及び O I の発光が現れた。これらの発光強度は、ノズル近傍

よりも強い発光であった。また、ノズル近傍では微弱なためほとんど観察できなかった一酸化窒

素 (NO、200–300 nm) の発光が、接地銅板表面近傍では計測できた。NO の生成は、N2の解離反

応 (05) が生じた後に、主に (20) の反応で生成されたと考えられる。 

1.0x10
-18

1.0x10
-17

1.0x10
-16

10
-2

10
-1

10
0

10
1

10
2

Excitation A[115]

Excitation B
[115]

Excitation C
[115]

Excitation R
[115]

Excitation V
[115]

Ionization
[115]

Dissociation
[116]

C
ro

s
s
 s

e
c
ti

o
n

 (
c
m

2
)

Electron temperature (eV)



76 

 

 

図 5-6. He_LEAPP における接地銅板近傍の発光分光計測結果 [69]。 

 

各スペクトルの発光強度の空間分布について、照射対象物の有無による比較と共に図 5-7 に示

す。横軸はノズル出口からの距離を表し、0 mm はノズル出口近傍、10 mm は銅板表面を示す。

どのスペクトルに関しても、対象物がある場合にはプラズマフレア全域でより強い発光となり、

特に対象物表面近傍の~ 0.5 mm においては非常に強い発光となった。 

第 4 章の He_LEAPP の実験では、プラズマフレアが対象物に接触する条件である照射距離 L = 

10 mm の場合は、正電流時においてストリーマ伝播後に空間的に連続な発光が現れた。照射対象

物がある場合にフレア全体の発光が強くなった要因は、空間的に連続な発光が現れたためであ

ると考えられる。さらに、正電流時の空間的に連続な発光が現れた際には、銅板表面近傍におい

て、陰極シースで加速された電子による負グローの強い発光が現れた。本実験により得られた銅

板表面近傍における発光強度の急激な増加については、正電流時に空間的に連続な発光が現れ

た際の銅板表面近傍における負グローの強い発光が反映されたと考えられる。 
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図 5-7. He_LEAPP における発光強度の空間分布。(a) ヘリウム原子、(b) ヘリウム二量体、(c) 

酸素原子、(d) 窒素分子イオン、(e) 一酸化窒素、(f) ヒドロキシラジカル、及び (g) 窒素励起

分子 [69]。 

 

5. 3. 2 Ar_LEAPP の発光分光計測 

5. 3. 2. 1 照射対象物がない場合 

次に、Ar_LEAPP の発光計測結果について述べる。照射対象物がない場合のノズル近傍におけ

る発光分光計測結果を図 5-8 に示す。縦軸の発光強度は、計測で得られた発光強度を露光時間で

割り、単位時間当たりの発光強度に換算している。得られた発光スペクトルについて、各文献、



78 

 

及びデータベースを参照し、それぞれの活性種の同定を行った。その結果、He_LEAPP と同様に、

OH、及び N2 2nd Pos.の発光を確認した。さらに、作動ガス由来のアルゴン原子 (Ar I、700–900 

nm) の発光を確認した。ここで O I については、Ar I の発光スペクトルと重なっているために、

はっきりとは観察できなかった。He_LEAPP の発光との違いは、N2
+の発光の有無であり、

Ar_LEAPP においては N2
+ 1st Neg.の発光が現れなかった。これは、これまでの報告と同様である 

[109]。 

 

図 5-8. Ar_LEAPP における照射対象物がない場合のノズル近傍の発光分光計測結果 [69]。 

 

図 5-9 に、N2
*の発光強度の空間分布を示す。横軸は、ノズル出口からの距離を表し、0 mmは

ノズル出口近傍、15 mm はプラズマフレアの先端近傍である。縦軸の発光強度は、最大値 (6.5 

mm) で規格化した。発光強度はノズル出口から遠ざかるに伴い増加し、6.5 mm以降は減衰した。 

図 5-10 に、Ar の電子衝突断面積を示す [114,117]。He と同様に 10 eV 以下では衝突励起が発

生しない。そのため図 5-9 において、発光強度が増加した後に減衰することに関しては、

He_LEAPP と同様に空気の巻き込み量が関係していると考えられる。一方で、ピークとなる位置

は He_LEAPP よりもノズルに近くなった。第 4 章の発光伝播においても L = 20 mm の場合の正

ストリーマ到達距離は Ar_LEAPP の方が短かった。このことは、ガス流の乱れやすさが影響し

ている可能性が考えられる。Ar は He の 10 倍の密度であるため、同じ流量ではレイノルズ数は

10 倍高い値となる。今回、Ar 流量は He の半分であるためレイノルズ数は 5 倍となる。これに

より、乱流化が速く進行して空気成分の巻き込み量が増加するため、He よりもノズルに近い位

置で電子温度が低下した可能性が考えられる。 
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図 5-9. Ar_LEAPP における照射対象物がない場合の N2
*の発光強度の空間分布 [69]。 

 

図 5-10. Ar の電子衝突断面積 [114,117]。 

 

5. 3. 2. 2 照射対象物がある場合 

Ar_LEAPP について、照射対象物がある場合の接地銅板近傍に対する発光分光計測結果を図 5-

11 に示す。図 5-8 に示した照射対象物がない場合のノズル近傍の発光と同様に、OH、N2
*、及び

Ar I の発光が現れた。それらの発光強度は、ノズル近傍よりも強い発光であった。また、図 5-8

では微弱なために殆ど観察できなかった NO の発光が、銅板表面近傍では観察できた。しかし、

N2
+の発光は微弱であり有意には観察できなかった。 
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図 5-11. Ar_LEAPP における接地銅板近傍の発光分光計測結果 [69]。 

 

各スペクトルの発光強度の空間分布について、照射対象物の有無による比較と共に図 5-12 に

示す。横軸はノズル出口からの距離を表し、0 mm はノズル出口、10 mm は銅板表面を示す。ど

のスペクトルに関しても対象物がある場合においては、プラズマフレア全体が強い発光となり、

特に対象物表面近傍の~ 0.5 mm においては非常に強い発光となった。このことは、He_LEAPP と

同様に、空間的に連続な発光、及び負グローが反映された結果と考えられる。 

 

図 5-12. Ar_LEAPP における発光強度の空間分布。(a) 一酸化窒素、(b) ヒドロキシラジカル、

(c) 窒素励起分子、及び (d) アルゴン原子 [69]。 



81 

 

表 5-1. 空気中の He、Ar プラズマにおける主要な反応と速度定数。 

No. Reaction Rate Ref. 

 Electron impact reactions   

(01) He + e− → Hem f(𝜖) [118] 

(02) Ar + e− → Arm f(𝜖) [119] 

(03) N2 + e− → N2
* + e− f(𝜖) [120] 

(04) N2 + e− → N2
+ + 2e− f(𝜖) [121] 

(05) N2 + e− → 2N + e− f(𝜖) [116] 

(06) O2 + e− → 2O + e− f(𝜖) [122] 

(07) H2O + e− → OH + H + e− f(𝜖) [123] 

(08) H2O+ + e− → OH + H f(𝜖) [124] 

 Metastable atoms impact reactions   

(09) 2He + Hem → He2
*
 + He 1.5 × 10−34 cm6s−1 [125,126] 

(10) 2Ar + Arm → Ar2
*
 + Ar 3.3 × 10−32 cm6s−1 [127] 

(11) N2 + Hem
 → N2

+(B2Σ𝑢
+) + He + e− 7.1 × 10−11 cm3s−1 [128] 

(12) N2 + Arm → N2 (C3Π𝑢) + Ar 3.0 × 10−11 cm3s−1 [129] 

(13) O2 + Hem
 → O2

+ + He + e− 2.6 × 10−10 cm3s−1 [125,130] 

(14) O2 + Arm → 2O + Ar 2.1 × 10−10 cm3s−1 [131] 
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(15) H2O + Hem → OH + H+ + He + e− 1.5 × 10−10 cm3s−1 [132,133] 

(16) H2O + Hem → H2O+ + He + e− 6.6 × 10−10 cm3s−1 [132,133] 

(17) H2O + Hem → OH+ + H + He + e− 2.6 × 10−11 cm3s−1 [132,133] 

(18) H2O + Arm → OH + H + Ar 4.5 × 10−10 cm3s−1 [131] 

 Other reactions   

(19) O2 + N2 (A3Σ𝑢
+) → 2O +N2 2.5 × 10−12 cm3s−1 [134] 

(20) N + O2 → NO + O 1.5 × 10−11exp(−3600/Tg) cm3s−1 [134] 

(21) O + NO→ NO2 3.0 × 10−11 (300/Tg)0.3 cm3s−1 [135] 

(22) O + NO2→ NO3 2.3 × 10−11 (300/Tg)0.24 cm3s−1 [135] 

(23) O + O2 + He → O3 + He 3.4 × 10−34 (Tg/300)-1.2cm6s−1 [136] 

(24) O + OH→ O2 + H 2.2 × 10−11exp(120/Tg) cm3s−1 [137] 

(25) OH + NO + (N2 or O2) → HNO2 + (N2 or O2) 7.4 × 10−31 cm6s−1 [137] 

注) f (ε) は電子温度の関数であること、及び Tgはガス温度 (K) をそれぞれ示す。 

 

5. 4 考察 

He_LEAPP と Ar_LEAPP における発光分光の大きな相違点は、作動ガスの発光を除くと、N2
+

の発光の有無であった。本節では、この点について考察を行う。 

これまでの研究においても、He プラズマと Ar プラズマの違いとして、N2
+の発光の有無が報

告されている。これは、He と Ar の準安定状態のエネルギー差に起因したペニング電離反応の有

無に起因すると考えられている。He、Ar、及び N2のエネルギー準位を図 5-13 に示す [68,110]。

Hemのエネルギーは~ 20 eV であり、Armのエネルギーは~ 12 eV である。一方、N2の電離に必要

なエネルギーは~ 16 eV である。つまり、Hemは N2との衝突でペニング電離反応を生じさせ、更
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に N2
+ (B2Σ𝑢

+) まで励起することが可能である。一方、Armではペニング電離反応は生じないが、

エネルギー状態が近い N2 (C3Π𝑢) に励起することは可能である。この状況は、各二量体 He2
*や

Ar2
*に関しても同様である。したがって、各準安定種のエネルギー差が、He_LEAPP と Ar_LEAPP

の発光の違いに関係していると考えられている。 

本実験の Ar_LEAPP では、銅板表面近傍においても N2
+の発光の観察が難しかった。両プラズ

マともに、銅板表面近傍では、He と Ar の強い発光が現れた。これらの発光は陰極シースで加速

された電子によると考えられ、この領域では 10 eV 以上の高速電子が多く存在している可能性が

ある。そのため、この領域においては、バルク領域とは異なり、Ar プラズマにおいても高速電

子による N2 の電離反応が観測できる可能性がある。しかしながら、本実験における Ar_LEAPP

では、N2
+の発光は観察できなかった。これは、空気成分の巻き込みによる電子温度の低下が関

係していると考えられる。前述のように、空気成分の巻き込み量の多い領域では、電子温度が低

下する可能性がある。N2
*及び N2

+は、フレア外側の空気の巻き込み量が多い領域で主に発光して

いると考えられる。したがって、図 5-14 に示したように、銅板表面近傍で N2由来の活性種が主

に発光している領域では電子温度が低下するために、N2 のイオン化と発光励起を一度の電子衝

突で行うことが困難であると考えられる。すなわち、このような陰極シースが形成される対象物

表面近傍の領域においても、フレア中心軸近傍の N2混合の少ない領域で生成された Hemが外側

に拡散し、N2のペニング電離反応を行うことが、N2
+発光の主要過程であると推察される。 
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図 5-13. He、Ar、及び N2のエネルギー準位図 [68,110]。 

 

図 5-14. 銅板表面近傍におけるプラズマフレアの二次元イメージ図。 

 

5. 5 第 5 章のまとめ 

本章では、LEAPP が生成する活性種を特定することを目的として、発光分光法を用いた研究

について述べた。特に、He_LEAPP 及び Ar_LEAPP に関して、対象物存在下において生成される

活性種の相違に着目して実験を実施した。その結果、これまでの報告と同様に、作動ガス由来の
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活性種からの発光に加えて、大気成分由来の活性種からの発光を観察した。さらに、対象物が存

在する場合にはフレア全域での発光強度が増加し、特に対象物表面近傍では急激な発光強度の

増加を観察した。これは、第 4 章の発光伝播計測により計測した空間的に連続な発光、及び正電

流時の負グロー領域の強い発光のためであると考えられる。He_LEAPPと Ar_LEAPP の相違は、

作動ガス由来の発光を除くと、N2
+の発光の有無であった。これは、これまでの報告と同様であ

る。しかしながら本研究では、Ar_LEAPP においては対象物の表面近傍においても N2
+の発光が

観察できないことを初めて見出した。対象物表面近傍の負グロー中では、高速電子による電離、

及び励起衝突が生じることが考えられるが、Ar_LEAPP では対象物表面近傍であっても N2
+の発

光は観察されない。このことは、N2
+が生成され易い作動ガス流中の空気巻き込み量が多い領域

では、電子温度が低下して電離、及び励起をすることができないことが要因であると考察した。 

本研究の成果については、文献 [69] にて報告を行った。 
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第6章 LEAPP 照射による血清アルブミン凝集現象に関する研
究 

6. 1 研究背景及び目的 

6. 1. 1 研究背景 

第 1 章で述べたように、プラズマによる血液凝固促進現象において、血清タンパク質の凝集物

が形成されることが明らかにされている [37,41]。しかしながら、タンパク質凝集物の形成にお

けるプラズマの作用因子は明らかにされていない。タンパク質を凝集させる手法として、一般的

には熱等によるタンパク質構造の変化による凝集、及び塩析等が知られている。血清アルブミン

等の親水性タンパク質は主に負に帯電し、さらに親水基を表面に有しているため、溶液中ではタ

ンパク質は水和層に包まれ分散状態にある。塩析では、溶液中で解離してイオンとなる塩化ナト

リウムや硫酸アンモニウム等の塩 (= 電解質) を溶液中に投入する。イオンがタンパク質の電荷

を中和するとともに、水和しているタンパク質の水分子を投入したイオンが代わって固定する

ことなどにより、分散状態にあったタンパク質がファンデルワールス力、及び疎水性相互作用の

引力によって凝集する[138,139]。この時、一般的には数 M (= mol/m3) の塩濃度が必要である 

[140,141]。 

また、別の凝集現象として、電気浸透流による凝集がある [142,143]。親水性タンパク質の水

溶液はコロイド分散系に分類されるが、コロイド分散系に関しては、電極を用いてその溶液に対

して交流電場を印加することにより、電極周囲やコロイド粒子周囲に電気浸透流が形成され、そ

れによりコロイドが凝集する現象が報告されている。電気浸透とは、固体–液体界面に形成され

る電気二重層に電圧を印加した際に、液相中の荷電粒子が動くことに伴い液体が移動する現象

であり、生じた流れを電気浸透流と呼ぶ。 

 

6. 1. 2 研究目的 

プラズマによるタンパク質凝集現象について、第 1 章の研究背景で述べたようにどのような

条件のプラズマでも凝集を誘起するのではなく、使用する装置によって異なることが明らかに

されている [41]。これは、プラズマの特性の相違が異なる現象を誘起している可能性を示唆す

る。そこで、本研究ではプラズマによるタンパク質凝集現象のメカニズムを理解することを目指

し、作動ガスの異なる LEAPP を用いたタンパク質溶液照射実験を実施し、その際の凝集現象及

びプラズマ特性を解析することにより、それらの関係について明らかにすることを目的とする。 
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6. 2 実験手法 

6. 2. 1 実験系 

実験系の概略図を図 6-1 に示す。本実験では、照射対象物として血清アルブミン溶液を用いた。

血清アルブミン溶液は粉末状の牛血清アルブミン (Sigma Aldrich; BSA A3294) を約 5 度に冷や

した純水に少しずつ溶かす方法で作成した。この時、振盪や撹拌は行わず、粉末状血清アルブミ

ンを少量投下し、自然溶解を確認後、さらに投下する操作を繰り返すことにより、任意の濃度の

溶液を作成した。本実験においては、血液中の血清アルブミン濃度と同じ濃度である 50 mg/mℓ

の血清アルブミン溶液を作成した。作成した血清アルブミン溶液 1 mℓ を、PVDF シート上に疎

水性ペンで描いた円形の疎水性の囲い (直径 約 20 mm) の中に滴下した。PVDF シートはガラ

ス板上に設置し、ガラス板は銅板の上に設置した。LEAPP を用いた血液照射実験では、プラズ

マフレアが血液表面に到達する照射距離である 10–15 mm で行われることが多い。そこで、本実

験においても、血清アルブミン溶液表面からプラズマ源ノズルまでの距離は 10 mm になるよう

に調節した。LEAPP の設定として、作動ガスとして He、Ar、He-Ar 混合ガス (He90%-Ar10%、

He50%-Ar50%) を総流量 1.0 ℓ/minに揃えて使用した。これらの LEAPPをそれぞれ、He_LEAPP、

Ar_LEAPP、He-Ar10%_LEAPP、He-Ar50%_LEAPP と称する。混合ガスは各ガスの流量を所定値

に設定した後、混合器 (gas mixer) により混合した。制御 BOX 内のプラズマを生成する電源の

電圧は、全ての条件において DC 18 V に設定した。照射時間は 30 s とした。 

 

図 6-1. 実験系概略図。 
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6. 2. 2 計測系 

本実験では、図 6-2 に示すようにビデオカメラによる血清アルブミン溶液の凝集過程の観察、

発光分光法による活性種の同定、そして電圧電流計測を行った。ビデオカメラは図のように斜め

上の位置に設置した。発光分光計測のためのレンズはノズル先端から 7 mm の位置のプラズマフ

レアの発光を測定するように調節し、直径約 1 mm の領域を計測した。この時、第 2 章で述べた

様に血清アルブミン溶液表面近傍については、ガス流の影響で再現性の良い計測が難しいため、

溶液表面近傍から約 3 mm 離れた位置を計測対象としている。分光器は Stellar Net Inc 製の可視

分光器 (Blue wave、回折格子 600 grooves/mm、波長分解能 0.5 nm、波長域 200~1,000 nm) を用

いた。さらに、印加電圧、及び銅板に流れる電流を測定した。取得した電圧・電流波形から、第

2 章の式 (2. 1)–(2. 3) を用いて実効電圧、実効電流、及び平均パワーを算出した。さらに 1 周期

の中の電流波形の解析として、図 6-2 の右上のような電流ピーク値、半値幅、及び正負の合計電

荷の総量について算出した。電荷の総量は、電流の絶対値から計算した。実効電圧、実効電流、

及び平均パワーは、血清アルブミン溶液処置時間 30 s に渡る平均値を算出した。電流ピーク値、

半値幅、電流平均値、及び電荷量の算出には、照射開始後から約 10 s 経過時点における、2 ms ま

たは 5 ms の時間幅のデータを用いた。各時間幅を用いた理由は、6.3.2 項で説明する。 

 

図 6-2. 計測系概略図。 
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6. 3 実験結果 

6. 3. 1 血清アルブミン凝集現象 

図 6-3 に、ガスのみを照射した場合 (Plasma OFF)、及びプラズマを照射開始後 10 s のプラズ

マ照射時 (Plasma ON) の血清アルブミン溶液の画像を示す。同図 (a)、(b) に示した He_LEAPP

及び He-Ar10%_LEAPP では、ガスのみ照射時は血清アルブミン溶液表面の様相は大きく変化し

なかった。プラズマ照射時は、プラズマフレアの接触部の近傍領域に凝集とみられる状態の変化

が観察できた。一方で、図 6-3 (c)、(d) に示した He-Ar50%_LEAPP 及び Ar_LEAPP では、ガス

のみ照射時において、ガス流によると考えられる溶液表面の窪みが現れ、底面にはその影が観察

できた。さらに、Ar_LEAPP では、溶液表面全体が振動した。また、プラズマ照射時においては、

He_LEAPP や、He-Ar10%_LEAPP のような表面の凝集は観察できなかった。図 6-4 に、プラズマ

照射前後の血清アルブミン溶液の画像を示す。照射後の画像は電圧印加を停止し、作動ガス流も

停止した後の画像である。図 6-4 (a)、(b) に示すように He_LEAPP、及び He-Ar10%_LEAPP の場

合は、溶液表面に凝集物の形成が観察されたが、(c)、(d) の He-Ar50%_LEAPP、及び Ar_LEAPP

では表面の変化はほとんど認められなかった。これらの画像からでは定量的な評価が難しいた

め、画像データを 8 bit のグレースケールに変換し、照射前後の画像の差分データを取得した。

差分画像を図 6-5 に示す。この図では、照射前後で変化が生じた個所が白で表されている。どの

条件においてもアルブミン溶液の底面の輪郭部分が白くなっているが、これはガス照射により

溶液全体が押されて変形したことによる影響と考えられる。プラズマ照射域周辺に凝集物由来

の変化が図 6-5 (a)、(b) では明確に観察できる。一方、図 6-5 (c)、(d) では微小な変化が確認で

きる。この変化については、溶液表面に形成された凝集物に加え、底面に投影された表面凝集物

の影による変化も含めた評価となっている。変化量について詳細に調べるため、二値化画像の作

成を行った。ここで、プラズマ照射を行っていない領域 (黄色の点線で囲んだ領域) の輝度値ヒ

ストグラムを取得したところ、図 6-5 に示すように、全ての条件において 90％以上の画素が輝

度値 5 以下であった。そのため、二値化のための閾値として輝度値 5 を設定した。ここで、変化

部を黒 (輝度値 255)、変化していない領域を白 (輝度値 0) の二値化画像を作成し、メディアン

フィルタによってノイズを除去した後の画像を図 6-6 に示す。メディアンフィルタは、全ての画

素についてその近傍 3 × 3 の 9 画素の中央値に置き換えるノイズ除去法である。図 6-6 の赤い点

線で囲んだ領域の変化部を示す黒い画素のカウント数の Ar 混合割合に対する依存性を図 6-7 に

示す。同図より、Ar 混合割合の増加に伴って、黒の画素数が低下することが確認できる。これ

は、プラズマ照射において、血清アルブミン溶液の状態変化が、Ar 混合割合増加に伴って生じ

づらくなっていることを意味する。即ち、本結果は、He-Ar50%_LEAPP、及び Ar_LEAPP におけ
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る血清アルブミン溶液を凝集する効果が、He_LEAPP や He-Ar10%_LEAPP と比べて低いことを

示している。 

 

図 6-3. ガスのみを照射 (Plasma OFF)、及びプラズマを照射してから 10 s 後の血清アルブミン

溶液の画像 (Plasma ON)。(a) He_LEAPP、(b) He-Ar10%_LEAPP、(c) He-Ar50%_LEAPP、及び 

(d) Ar_LEAPP。 
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図 6-4. プラズマ照射前後の血清アルブミン溶液の画像。(a) He_LEAPP、(b) He-

Ar10%_LEAPP、(c) He-Ar50%_LEAPP、及び (d) Ar_LEAPP。 

 

図 6-5. プラズマ照射前後の血清アルブミン溶液の画像から取得した差分画像 (各図で左側)、

及び黄枠内の輝度値ヒストグラム。(a) He_LEAPP、(b) He-Ar10%_LEAPP、(c) He-

Ar50%_LEAPP、及び (d) Ar_LEAPP。 
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図 6-6. プラズマ照射前後の血清アルブミン溶液の画像から取得した差分データに対して、二

値化処理、及びメディアンフィルタ処理を実施した後の画像。(a) He_LEAPP、(b) He-

Ar10%_LEAPP、(c) He-Ar50%_LEAPP、及び (d) Ar_LEAPP。 

 

図 6-7. 変化領域を示す黒い画素のカウント数の Ar 混合割合依存性。 
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6. 3. 2 プラズマの特性 

図 6-8 に、血清アルブミン溶液照射実験時に取得した発光分光計測結果を示す。縦軸の発光強

度は、計測で得られた発光強度の生データを露光時間で割り、単位時間当たりの発光強度に換算

した値を示す。He を作動ガスとした場合に特有の発光であった He I や N2
+ 1st Neg.については、

N2 1st Pos.や N2 2nd Pos.の発光に埋もれてしまい、計測ができなかった。計測した発光強度は、作

動ガス条件の変化に伴って変化した。図 6-8 から NO (246.5 nm)、OH (309 nm)、N2 2nd Pos. (337.5 

nm )、Ar I (763.5 nm)の発光強度を取得し、それぞれの発光を規格化した後の強度を Ar ガス混合

割合による変化として図 6-9 に示す。NO、OH、及び N2 2nd Pos.の発光は、He_LEAPP (グラフ上

の Ar 0%) の発光強度を 1.0 として規格化し、Ar の発光は Ar _LEAPP (グラフ上の Ar 100%) の

発光強度を 1.0 として規格化した。NO の発光は Ar 10%混合時に最大となり、それ以外の混合割

合では減少した。OH の発光の変化は比較的小さく、Ar 10%、50%混合時に強い発光となった。

N2 2nd Pos.の発光は、Ar 混合割合増加に伴い徐々に減衰した。一方、Ar の発光は Ar 10%混合か

ら現れ、混合割合増加に伴い強くなった。 

 

図 6-8. He、Ar、及び He-Ar 混合ガスを作動ガスとした LEAPP の血清アルブミン溶液照射時に

おけるノズル出口より 7 mm の位置での発光分光計測結果。(a) 195–500 nm、(b) 500–1,000 nm。 
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図 6-9. 血清アルブミン溶液照射時における、LEAPP の作動ガス中の Ar ガス混合割合変化に伴

う NO、OH、N2 2nd Pos.、及び Ar I 発光強度の変化。 

 

血清アルブミン溶液照射実験時に取得した電気特性計測結果を図 6-10 に示す。本実験におい

ては、制御 BOX のプラズマ生成電源の電圧を DC 18 V に揃えており、どの条件においてもプラ

ズマフレアは血清アルブミン溶液に接触していることが目視で確認できた。そのため、図 6-10 

(c) のように平均パワーはどの場合でも同程度の約 1.2 W であった。一方で、図 6-10 (a)、(b) に

示した実効電圧及び実効電流は、Ar ガスの混合割合の変化に伴って変化した。実効電圧は Ar ガ

スの混合割合の増加に伴い減少し、実効電流は逆に増加した。これらは Ar ガスの混合割合の増

加に伴い 1 次関数的に変化し、Ar_LEAPP の実効電圧、及び実効電流はそれぞれ He_LEAPP の

約 1/2、及び約 4 倍となった。次に、図 6-10 (d)–(e) の算出方法について説明する。プラズマ照

射開始後 10 s 経過時点の測定値として、2 ms の時間幅の電流波形を図 6-11 (a)–(d) に示す。第 2

章で述べたように、He_LEAPP はどの条件であっても放電は基本的に安定しており、ピーク値等

が大きく変動しない電流波形が連続して現れる。これは、血清アルブミン溶液照射時も同様であ

った。また、He の混合割合が高い He-Ar10%_LEAPP においても図 6-11 (b) に示すように、ほぼ

安定した電流波形が現れた。一方、Ar_LEAPP については、電流のピーク値はパルス毎に変化し

ており、図 6-11 (e) に示した Ar_LEAPP における 5 ms の時間幅の電流波形から分かるように、

第 2 章の銅板を対象物とした場合と同様に、約 2 ms の周期で変化した。また、Ar の混合割合が

高い He-Ar50%_LEAPP も図 6-11 (c) に示すように不安定な放電であったが、その変動周期は約

500 μs と異なる上、電流ピーク値も大きく変化した。そこで、放電が安定しており、ほぼ一定の

ピーク値の電流波形が現れた He_LEAPP と He-Ar10%_LEAPP は、時間幅 2 ms のデータを用い

て半値幅、ピーク電流値、及び総電荷量を算出した。電流のピーク値が周期的に大きく変動した

He-Ar50%_LEAPP と Ar_LEAPP については、時間幅 5 ms のデータを用いて半値幅、ピーク電流
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値、及び総電荷量を算出した。このようにして得られた半値幅について、Ar ガスの混合割合に

対する依存性を図 6-10 (d) に示す。正電流、及び負電流時のそれぞれの半値幅を別々に評価して

おり、どちらも Ar ガスの混合割合の増加に伴い減少し、よりシャープな電流波形となった。た

だし、正電流と負電流の半値幅の変化は少し異なっており、正電流の半値幅は 10%の Ar 混合で

He_LEAPP の約半分となったが、負電流の半値幅は、Ar ガスの混合割合 10%では大きく変化せ

ず、50%のAr混合で約半分となった。正負電流波形のいずれの半値幅もAr_LEAPPは、He_LEAPP

の約 1/4 倍であった。図 6-10 (e) に、Ar ガスの混合割合の変化に伴う正電流、及び負電流のピー

ク値の変化を示す。正負電流のいずれも Ar ガスの混合割合の増加と共に大きく増加し、

Ar_LEAPP は He_LEAPP の約 5 倍の大きさとなった。また、図 6-11 (b) に示すように、He-

Ar50%_LEAPP と Ar_LEAPP では電流のピーク値が大きく変動しているため、図 6-10 (e) のエラ

ーバー (= 標準偏差) も Ar ガスの混合割合の増加に伴い著しく増大した。図 6-10 (f) に示した

総電荷量も同様に、Ar ガスの混合割合の増加に伴って増加し、更にエラーバーも大きくなった。

Ar ガスの混合割合増加に伴う総電荷量の変化は実効電流値、半値幅、及び電流ピーク値よりも

小さく、Ar_LEAPP は He_LEAPP の約 2 倍であった。実効電流値は瞬時値を二乗した値を用い

て計算するために、総電荷量が同じ場合であっても、半値幅が狭くかつ高い電流ピーク値を持つ

波形では、実行電流値が高い値となる。Ar_LEAPP のピーク電流値は非常に高いが、電流が流れ

ている時間が短いため、1 周期に流れる総電荷量に関する He_LEAPP との差が比較的小さくな

る。図 6-11 に示した各電流波形における 1 周期の総電荷量について、そのヒストグラムを図 6-

12 に示す。図 6-12 (a) He_LEAPP、(b) He-Ar10%_LEAPP のサンプル数 N は 122 周期であり、(c) 

He-Ar50%_LEAPP、(d) Ar_LEAPP のサンプル数 N は 306 周期である。階級の幅は 1 nC とした。

図 6-12 から、どの条件においても最頻値は~ 6 nC であることが分かる。ただし、He_LEAPP、

He-Ar10%_LEAPP では、約 6 nC の単一のピークが現れたが、He-Ar50%_LEAPP と Ar_LEAPP に

はこれに加えて約 16 nCにもピークが現れた。これらの結果から、He-Ar50%_LEAPPとAr_LEAPP

においては、He_LEAPP の約 1/4 の短時間で荷電粒子が溶液に流れ、He_LEAPP と同程度の量が

流れる周期に加えて、2 倍以上多くの量が流れる周期も存在していると推測される。 
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図 6-10. 血清アルブミン溶液照射時における、LEAPP の作動ガス中の Ar ガスの混合割合変化

に伴う(a) 実効電圧、(b) 実効電流、(c) 平均パワー、(d) 電流半値幅、(e) 電流ピーク値、

及び (f) 総電荷量の変化。 
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図 6-11. 血清アルブミン溶液照射 10 s 後の電流波形。(a) He_LEAPP、(b) He-Ar_10%_LEAPP、

(c) He-Ar50%_LEAPP、(d) Ar_LEAPP、及び (e) Ar_LEAPP (時間幅 5 ms)。 
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図 6-12. (a) He_LEAPP、(b) He-Ar_10%_LEAPP、(c) He-Ar50%_LEAPP、及び (d) Ar_LEAPP の

1 周期の中で流れる総電荷量のヒストグラム。N は、サンプル数 (= 周期数)。 

 

6. 4 考察 

6. 4. 1 血清アルブミン溶液凝集現象とプラズマ特性の関係 

前節までの実験において、作動ガス中の Ar ガスの混合割合を変化させた場合に、血清アルブ

ミン溶液凝集現象及びプラズマ特性が変化することを示した。6. 3. 1 項では、He-Ar50%_LEAPP

及び Ar_LEAPP は、He_LEAPP や He-Ar10%_LEAPP と比べて凝集効果が低いことを示した。図

6-7 では、Ar ガスの混合割合の増加に伴って平均輝度値が減少している。同様に図 6-10 におい

ても、Ar ガスの混合比の増加に伴い、次第に Ar_LEAPP の特性へと近づいていく傾向が認めら

れることから、これらのプラズマ特性が凝集物形成、もしくはその阻害に関与している可能性が

考えられる。そこで本項では、プラズマ特性の変化と凝集現象について考察する。 

図 6-10 (c) ではどの条件においても平均パワーは概ね同じ値であることから、パワーは凝集現

象の相違の主要因ではないと考えられる。また、大気中で生成される強い酸化力を有する活性酸

素種である NO や OH に関して、発光分光計測にて得られた変化は図 6-7 の傾向とは異なってお

り、凝集現象における主要因子ではない可能性が高い。第 5 章の発光分光計測では、He_LEAPP

と Ar_LEAPP の発光の大きな相違点として、生成に対して準安定種のエネルギー差に起因した

N2
+の発光の有無が得られた。そこで、血清アルブミン凝集現象の違いの要因として、準安定種

のエネルギー差の関与について考察する。第 5 章で述べたように、Hem粒子は高い内部エネルギ
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ーを有しているため、例えば溶液中に多く存在する水分子 (H2O) を直接電離することが可能で

あるが、Arm粒子は H2O を電離できない。そのため、本実験に関しても、血清アルブミン溶液中

における準安定種によるペニング電離反応の有無が相違として考えられる。本実験では、He-Ar

混合ガスを作動ガスとした LEAPP を用いた実験を実施しており、この時のそれぞれの準安定種

の作用について検討する必要がある。He-Ar 混合ガスを作動ガスとした APPJ における各準安定

原子の計測については、Niermann らにより行われている [144]。Niermann らは、He ガスに対し

て 1%の Ar ガス混合により Hemの密度が検出限界以下に低下し、逆に Armが増加することを実

験に明らかにしている。このことは、Hemが Ar と衝突し、ペニング電離反応によって減少した

ことを示す。そのため、本実験における He-Ar 混合ガスを用いた LEAPP においても、Hemは Ar

とのペニング電離反応によりほとんど消失し、溶液への投入量も非常に少なく、溶液内での Hem

によるペニング電離反応も非常に少ないと考えられる。しかしながら、He-Ar10%_LEAPP は

He_LEAPP と同様に高い凝集効果を示したことから、Hemの溶液中の作用は、血清アルブミンの

高い凝集作用には必須ではないことが分かる。Hemの溶液中作用としては、凝集過程への直接関

与や、H2O のペニング電離が考えられるが、それらは凝集には必須ではないことになる。ただし、

He-Ar10%_LEAPP において、気相中で Hemのペニング電離反応により生成される Ar+が、凝集の

要因の一つである可能性は残っている。He-Ar10%_LEAPP 及び He_LEAPP で、電子温度及び電

子密度が同程度であるとすると、Hemの生成速度も同程度である。したがって、両プラズマの大

きな相違点は、Hemのペニング電離により、前者では気相中で Ar+を生成し、後者では液相中で

H2O+を生成する点にあるが、どちらの場合にも、ペニング電離で生成したイオンが凝集の要因の

一つである可能性がある。Ar_LEAPP や He-Ar50%_LEAPP においては、電子衝突により生成し

た Ar+が、弱い凝集作用の要因である可能性がある。そこで、次に凝集現象におけるイオンの作

用について検討する。 

6.1.1 項で述べたように、血清アルブミン溶液等のタンパク質溶液は、溶液中でイオンとなる

電解質を投入することによる凝集が知られている。プラズマ照射時においても、イオンや電子等

の荷電粒子が溶液中へと投入されるために、これらの荷電粒子と凝集現象の間に何らかの関係

がある可能性が考えられる。本実験では、どの条件においても 1 周期中に数 nC の電荷量の荷電

粒子が投入されており、Ar ガスの混合割合増加に伴いその量は増加している。凝集効果の低い

Ar_LEAPP も、He_LEAPP と同程度以上の荷電粒子を 1 周期中に投入しているため、荷電粒子の

作用による凝集を仮定した場合、その効果を阻害する何らかの因子があることを示唆する。本実

験では、Ar ガスの混合割合増加に伴って、電流の半値幅が減少することを示した。この電流半

値幅の違いは溶液への荷電粒子の投入時間の違いを意味する。プラズマから投入される荷電粒

子 (イオン、電子) は、塩析における電解質とは異なり再結合によって溶液表層で消失してしま



100 

 

う。そのため、瞬間的に多量の荷電粒子が投入される He-Ar50%_LEAPP や Ar_LEAPP では荷電

粒子が早く再結合して消失し、凝集効果が低下した可能性がある。また、Ar_LEAPP や He-

Ar50%_LEAPP は 1 周期の中で投入される荷電粒子の総量が安定しておらず、周期ごとに異なっ

ている。この点は、常に安定して荷電粒子投入が可能な He_LEAPP とは異なっている点であり、

この放電安定性の相違の影響も考えられる。 

6.1.1 項で述べたように、コロイド溶液においては、104 V/m の電場を印加することにより電極

表面やコロイド粒子周囲に電気浸透流が形成され、これによりコロイドの凝集が生じることが

報告されている [142,143]。本実験で得られた Ar_LEAPP の実効電圧は He_LEAPP よりも低く、

溶液に印加された電場の大きさの相違につながることも考えられる。しかしながら、本実験で計

測している電圧は誘電管外面の電極に印加されている電圧であり、溶液に印加されている電圧

ではない。溶液の抵抗値を一定と考えると、電流値の高い Ar_LEAPP の方が高い電圧が溶液全

体にかかっている可能性が考えられる。しかしながら、プラズマ照射時の溶液表面においては、

電気二重層の形成が予想され[145]、液中の荷電粒子の振る舞いも考慮した並行平板の DBD プラ

ズマの溶液照射時のシミュレーション [146]では、溶液表面には±~ 2 V が印加されていると報告

されている。このことから、本実験の結果から電場の影響を推測することは難しい。一方で、He-

Ar50%_LEAPP や Ar_LEAPP における放電の不安定性は電場による凝集へと影響を与える可能

性が考えられる。 

また、作動ガスの違いについて、前述のような特性の他に流体的な特性の違いも存在する。Ar

原子の質量は He 原子よりも 10 倍高いため、流体力学的な作用の相違へともつながる。流体 (= 

噴流) が与える力 F は次の式で計算される。 

 F = ρQu (6. 1) 

ここで、ρ は密度、Q は体積流量、u は速度である。同じ装置で同じ流量に設定すれば Q と u は

等しくなるため、作動ガスの相違は ρ のみに反映される。そのため、Ar_LEAPP が溶液に与える

流体的な力は He_LEAPP よりも 10 倍高くなる。この影響はガス及びプラズマを照射した際の血

清アルブミン溶液の液面の様相の相違として現れていた。図 6-3 から、Ar ガス 1.0 ℓ/min 及び

Ar_LEAPP 照射時は溶液表面にガス流によると思われる窪みが現れ、溶液表面が振動した。つま

り、被照射物が動くことで放電が安定しづらくなること、もしくは溶液が動くことで安定して凝

集ができないことなどにより、凝集効果が低下している可能性がある。 

続いて、第 4 章で明らかにした発光伝播現象との関係について検討する。本研究では、プラズ

マフレアが溶液表面に到達する条件において、凝集現象が観察された。これは、血液凝固促進現

象も同様であり、プラズマフレアが血液に到達する必要があるとされる。第 4 章では、プラズマ

フレアが対象物に到達する条件では、空間的に連続な発光が現れることを明らかにしているこ
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とから、凝集現象においては、空間的に連続な発光が現れる条件が重要である可能性が考えられ

る (ストリーションが必要条件であるかは現状では不明)。一方で、凝集効果の低い Ar_LEAPP

でも空間的に連続な発光が現れており、空間的に連続な発光が現れても、前述の阻害要因により

凝集が阻害される可能性がある。今後、照射距離を遠ざけ、ストリーマのみの条件とした場合の

凝集実験の実施により、発光伝播現象と凝集現象の関係を明らかにすることが可能と考える。 

 

6. 4. 2 血清アルブミン溶液凝集現象と血液凝固促進現象との関係 

第 1 章で述べたように、He_LEAPP (流量 2.0 ℓ/min) は Ar_LEAPP (流量 1.0 ℓ/min) よりも高

い血液凝固促進効果を有していることが既に報告されている [36]。プラズマによる血液凝固促

進現象では、凝固系の活性化、血清タンパクの凝集、溶血現象が観察されており、He_LEAPP は

それら全てを誘起するが、Ar_LEAPP についてはいまだ不明であった。凝固促進効果の相違を考

えた場合、凝固系の活性化は基本的にどのプラズマでも報告されていることから、Ar_LEAPP で

も誘起される可能性が高い。また、溶血現象については、電流値との関係性が調べられており、

電流値が高いほど溶血効果も高いとされる [38]。そのため、制御 BOX のプラズマ生成電源の電

圧が同じ場合、He_LEAPP よりも 2 倍以上高い実効電流値となる Ar_LEAPP は溶血現象が生じ

る可能性は高い。本実験では、制御 BOX のプラズマ生成電源の電圧が等しく流量を 1.0 ℓ/min と

した場合には、Ar_LEAPP は、He_LEAPP と比べて血清アルブミン溶液の凝集効果が非常に弱い

ことが明らかとなった。そのため、He_LEAPP と Ar_LEAPP の血液凝固促進効果の違いの要因

の一つとして、タンパク質凝集効果の違いが関係している可能性がある。 

 

6. 5 第 6 章のまとめ 

本章では、プラズマによるタンパク質凝集現象のメカニズム解明を目指し、作動ガスの異なる

LEAPP を用いてタンパク質溶液への照射実験を実施し、その時の凝集現象及びプラズマ特性を

解析することにより、それらの関係について明らかにすることを目的とした。 

作動ガスとして He、He-Ar 混合ガス、及び Ar を用いた LEAPP による血清アルブミン溶液へ

の照射実験を行った。その結果、He_LEAPP、及び He_Ar10%_LEAPP では、血清アルブミン溶

液の凝集効果が高いことが確認された。しかしながら、He-Ar50%_LEAPP、及び Ar_LEAPP は凝

集効果が低い結果を得た。このことから、He_LEAPP の方が Ar_LEAPP よりも血液凝固促進効

果が高い理由の一つとして、タンパク質への凝集作用の違いが関係している可能性を示した。 

多くのプラズマ応用で重要とされる活性種について、プラズマ特性の比較から、大気中で生成

された NO や OH は、血清アルブミン溶液凝集現象の主要な因子ではない可能性が高いことを明

らかにした。また、Hemによる溶液中のペニング電離反応の有無が、凝集現象を左右する決定的
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要因ではないことを明らかにした。また、凝集現象の要因として、荷電粒子の振る舞いについて

今後調べることが重要であると考察した。 

凝集効果の低い He-Ar50%_LEAPP 及び Ar_LEAPP は、荷電粒子の投入が瞬間的 (約 1 μs) に

行われる点、及び放電が安定しておらず投入する荷電粒子量に周期ごとの大きなばらつきが現

れる点が、He_LEAPP 及び He-Ar10%_LEAPP とは異なっていた。これらの荷電粒子の振る舞い

が、凝集現象を阻害している可能性が考えられる。これらの特性の相違に加えて、Ar は He より

も重いために、溶液に与える流体的な力が大きく、溶液表面の変形、振動が生じており、これら

は放電不安定性にもつながっていることが考えられ、安定な凝集を阻害した可能性が考えられ

る。今後、作動ガス種、流量、印加電圧、周波数、及び照射距離等の放電条件を変更することで

電流半値幅を変えた照射実験、もしくは Ar_LEAPP における安定な放電下での照射実験を行う

ことにより、凝集現象の阻害要因の特定、及び凝集メカニズムの解明へとつなげることが期待さ

れる。 
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第7章 結論 

プラズマ照射による血液凝固促進現象を利用する止血技術は、従来の止血法よりも低侵襲な

処置が可能であり、実用化が期待されている。一方で、この現象の作用機序の詳細は解明されて

おらず、使用するプラズマによって様相が異なることも知られている。本研究では、血液凝固促

進現象のメカニズムを理解することで、より効果的なプラズマ止血機器開発、及び APPJ の応用

研究への貢献を目指して、多くの血液成分に作用し凝固物を形成することが可能な産総研が開

発した LEAPP を対象に、プラズマの様々な特性を多元的な計測により明らかにすることを研究

目的とした。APPJ の大きな特徴の一つである「ガス流」とプラズマの相互作用、プラズマ生成

等と関わる「発光伝播」、APPJ の多くの応用で重要な役割を担うとされる「活性種」、そして血

液成分への作用特性として「血清アルブミンの凝集」に着目し計測した。これらについて、既存

研究との比較を行うと共に、各特性の詳しい解析を行った。 

 

応用研究を進める上では、照射対象物の存在が重要であるが、照射対象物の相違によるプラズ

マ特性への影響が生じる可能性がある。そこで、He_LEAPP を用いて銅板、純水、そしてアルブ

ミン溶液を対象物とした際のプラズマ特性の計測を行った。その結果、発光画像、電気特性、発

光分光計測結果について、大きな相違点は見出されず、基本的に同様な結果となった。一方で、

純水やアルブミン溶液を用いた実験ではガス流の流体的作用を受けることや、長時間の実験で

は水分の蒸発による状態変化も考えられるため、本研究では主に銅板を照射対象物とした実験

を行った。(第 2 章) 

 

本研究の特性計測の結果、産総研が開発した装置による LEAPP は、APPJ に関する既報特性と

基本的には同じ特性を有していることが明らかとなった。まず、本研究により確認された特性に

関して、既報特性と同様な特性を列挙する。 

「ガス流」とプラズマの相互作用を対象として、シュリーレン法によるガスの可視化計測によ

る研究を行った。その結果、プラズマ生成によりガスの乱流化が促進され、印加電圧を上昇させ

ることで乱流化は更に促進されることを観察した。さらに、プラズマフレアに対して外部静電場

を印加することで、電場方向にプラズマフレアが屈曲することを観察した。(第 3 章) 

「発光伝播」を対象として、プラズマフレアの高時間分解の画像計測による研究を行った。そ

の結果、正と負のストリーマの伝播、空間的に連続な発光の発生、そしてストリーマが伝播し対

象物に到達した後に空間的に連続な発光が発生することを観察した。また、空間的に連続な発光

の中にストリエーションが発生することを観察した。(第 4 章) 
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「活性種」を対象として、発光分光法による空間分解計測による研究を行った。その結果、作

動ガス由来の活性種からの発光に加えて、大気成分由来の活性種からの発光を観察し、さらに接

地導電体の対象物が存在する場合は発光強度が増加し、特に対象物表面近傍では急激に発光強

度が増加することを観察した。また、He_LEAPP 及び Ar_LEAPP の発光について、作動ガス由来

の発光の相違を除くと、相違点は N2
+の発光の有無であることを観察した。(第 5 章) 

 

上述のように、本研究が対象とした LEAPP は、既存研究で報告されている特性と基本的に同

じ特性を有していた。しかしながら、作動ガスや対象物の有無、そして照射距離などの放電条件

を変化させることで、これらの特性が大きく変化することを見出した。以下に、本研究により新

たに見出した現象や考察について述べる。 

プラズマフレアに対する外部静電場の印加は、プラズマ生成に伴うガス流の乱流化を更に促

進することを明らかにした。また、この時プラズマフレアが電場方向に屈曲するだけではなく、

ガス流も同様に屈曲していることを示した。この外部電場印加におけるガス流屈曲現象につい

て、外部電場によって形成されたイオンリッチ領域において電場加速されたイオンが中性粒子

と衝突し、マクロな運動量移行が生じたことがガス流屈曲の要因であると考察した。この考察を

基に、簡易モデル計算を行った結果、実験結果と整合性のある計算結果が得られ、本考察の妥当

性を確認した。(第 3 章) 

プラズマ源と対象物間の距離は、発光伝播現象へと大きく影響することを本研究は明らかに

した。特にプラズマフレアが対象物に到達するか否かでは、伝播特性が大きく変化した。 

・フレアが対象物表面に到達しない場合: 正電流時に正ストリーマの伝播のみが現れる。 

・フレアが対象物表面に到達する場合: 正ストリーマ伝播後に、空間的に連続な発光が現れる。 

照射距離を更に短くした場合、正電流時に正ストリーマ、及び負のストリーマが 1 周期毎に交互

に現れる倍周期現象が現れた。この現象はこれまでに報告のない新しい現象であった。電流波形

との対応から、この現象にはストリーマ伝播開始時における直前の放電からの残留電荷が関与

している可能性があると考察した。また、ストリーマヘッド後方に現れるストリエーションを本

研究が初めて確認した。(第 4 章) 

発光分光により得られる活性種の生成挙動について、Ar_LEAPP では局所電場が形成され、高

速電子による電離・励起衝突が活発となる対象物表面近傍においても、N2
+の発光が観測されな

いことを見出した。空気の巻き込み量が多く、N2
+が生成されやすい領域では、N2の振動励起に

より電子温度が低下することが要因である可能性がある。このことから、N2
+の発光は Hemによ

るペニング電離反応が主要過程であると考察した。(第 5 章) 
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以上のプラズマ特性に関する研究を基盤として、本研究では、プラズマの血液成分への作用と

して、特に血清タンパク質凝集現象に着目し、プラズマの電気的特性及び活性種との関係につい

て調べた。作動ガスとして総流量を 1.0 ℓ/min に設定した He ガス、He-Ar 混合ガス、及び Ar ガ

スを用いて異なる LEAPP を生成し、血清アルブミン溶液への照射実験を行った。その結果、

He_LEAPP が最も血清アルブミン溶液の凝集効果が高く、Ar ガスの混合割合の増加に伴って凝

集効果が低下することを見出した。このことは、He_LEAPP の方が Ar_LEAPP よりも血液凝固

促進効果が高い理由の一つとして、タンパク質の凝集効果の違いが関係していることを示唆す

る。プラズマ特性の計測から、タンパク質凝集現象とプラズマが生成する活性種の関係について、

次の点を明らかにした。 

・多くのプラズマ応用で重要とされる大気中で生成される NO や OH は、凝集現象の主要因子

である可能性が低い。 

・溶液中における Hemによるペニング電離反応は、タンパク質凝集に不可欠な条件ではない。 

・凝集促進現象の要因として、荷電粒子の振る舞いについて今後調べることが重要である。 

また、Ar ガスの混合割合の高い LEAPP 及び Ar_LEAPP は、次の点が Ar ガスの混合割合の低

い LEAPP や He_LEAPP とは異なっていることを明らかにした。以下の現象は、むしろ凝集を阻

害する要因となっている可能性が考えられる。 

・荷電粒子の投入が He_LEAPP と比べて短時間に行われるため、再結合等により荷電粒子が

早く失われる可能性がある。 

・He_LEAPP と比べて放電が安定しておらず、投入する荷電粒子量が周期ごとに異なる。 

・Ar 原子は重いため、溶液に対する流体的作用が He よりも大きく、溶液表面の変形や振動が

生じる。 

今後、He_LEAPP、及び Ar_LEAPP によりそれぞれ凝集したタンパク質の構造等を調べること

で、どのような過程を経て凝集したかを推察できる可能性があると考えられる。(第 6 章) 

 

本研究では、産総研が開発した装置による LEAPP の特性を多元的に計測し、基本的にはこれ

までの各 APPJ に関する特性計測の報告と同様であること確認した。一方で、こうした特性は、

同じ装置であっても作動ガス、及びプラズマ源と対象物間の距離等のプラズマの生成条件によ

って大きく変化することを明らかにした。このことは、血液凝固促進現象を誘起する最適な条件

が存在することを示唆する。 

今後、本研究が明らかにしたプラズマ生成条件の相違による LEAPP の特性の変化について、

それらと血液凝固促進効果との相関関係に関する詳細な解析を通して、より効果的なプラズマ
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止血機器の開発、及び APPJ の生体応用を進展させる新たな知見の発見へとつながることが期待

される。 
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