
２．１ はじめに
大気圧グロー放電（APG ; Atmospheric-Pressure Glow

Discharge）は，プラズマプロセスのシステムを単純で安

価なものにできること，プロセス速度が上がること［１］，

また新しい表面処理，例えば有機材料の親水性・疎水性

のコントロール［２，３］や，物質合成［４］，耐菌性処理，殺

菌や滅菌［５，６］など医用・食品関係や農業分野などへ応

用可能なことから，世界規模で急速に広がっている，日

本発の技術である．大気圧グローに関する最初の報告と

して，１９８８年に上智大学の岡崎らのグループにより，１）

電極間に誘電体バリアを挿入する，２）周波数数 kHz

から数十 kHz の交流電圧を印加，３）ヘリウムやヘリウ

ムで希釈したガスを用いることで，パルス的なグロー放

電を安定に起こせることなどが報告された［７］．その後，

電極形状の工夫や誘電体の選択などを経て［８，９］，現在

は空気，窒素，アルゴンなど，さまざまなガスで大気圧

グロー放電が起こせるまでに至っている［８］．物理に関

しても，実験や数値解析を通した研究が進められ［１０‐

１３］，グロー放電が大気圧中で維持される機構について，

励起種によるペニング効果を用いた解釈［１０］，低電界に

おける高い電離レートを用いた解釈［１１］などが報告され

ている．
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Abstract

Atmospheric-pressure glow (APG) discharge is one of the more interesting fields of recent study owing to
its possible applications in plasma processing, surface treatment, sterilization, etc. This field was developed
by Okazaki and Kogoma et al. of the Sophia University group in 1988, and has spread world wide. Usually,
a glow discharge is difficult to keep stable at atmospheric gas pressure because glow-to-arc transition occurs
due to thermalization of the plasma. However, some methods have been presented to produce stable glow
plasma at atmospheric gas pressure; 1) inserting a dielectric plate between electrodes, 2) applying pulsed volt-
age having a pulse width shorter than the thermalization time, 3) use of amicro-hollow cathode configuration,
etc. This article describes the generation of AGP mainly using the dielectric plate. Numerical analysis based
on continuity equations of charged species and Poisson’s equation is also described.
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バリアを用いない大気圧グロー放電の発生方式とし

て，１）パルス電源を用いるもの［１４］，２）ホロー陰極

を用いた方式［１５‐１８］，３）短ギャップで高周波やマイク

ロ波を印加するもの［１９，２０］，がある．１）はプラズマが

熱化する前に電圧を切ることで熱化を防ぐ．２），３）は

電極間距離を短くすることで電子の衝突回数を少なく

し，空間的な不均一性を防ぐものであるが，現状でもっ

とも産業応用に近いのはバリア方式である．ここでは，

大気圧グロー放電について，過渡グロー放電，バリア方

式大気圧グローの発生，その数値解析について述べる．

２．２ 過渡グロー放電
グロー放電の典型的な構造をFig. 1 に示す．発光部は

陰極近傍の負グロー（negative glow）と陽光柱（positive

column）にわかれる．グロー放電の特徴の一つが，負グ

ローと陰極の間の電位差である陰極降下電圧が数百V

と，アーク電圧の数十Vに比べて大きいことである．こ

の陰極降下領域の厚さは気圧によって変化し，大気圧の

下では数 µmとなる［２１］．陽光柱や負グローブのプラズ
マは，径方向へほぼ均一に広がる（Fig. 2 ①～③）．この

均一性もグロー放電の特徴の１つである．

グロー放電は大気圧に近い高気圧や，1 Aを超えるよ

うな大電流の状況下では，熱的不安定性などにより，

アーク放電へ転移する．このような条件下では，グロー

放電は過渡的なものになりやすい．この様子をFig. 2 に

示す．約300 Aのグロー放電が1.5 µs維持されているが，
その後，陰極表面に輝点が生じ，プラズマは収縮してい

く．それに伴って，電流は急激に増加，放電電圧は約 1

Fig. 2 Shutter photographsof a dischargeat 7.3×102Paairand
2 cmgap.Shutter opening time for each frame is indicated
under the trace of the discharge current. Lower is cathode
side and upper is anode side [21].

Fig. 3 Dependence of density of energy dissipated in the dark
space during glow phase on electrode separation d at dif-
ferent gas pressures [21].

Fig. 1 Glow discharge structure [5]. (①:Negative glow,②:Fara-
day dark, ③: Positive column, ④:Anode region).
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kVから数十Vまで急激に減少する．

Fig. 3に，Fig. 2④に示す輝点が発生するまでにグロー

放電の陰極降下（シース）部で消費されるエネルギー密

度をシース部の体積で割った値を示す［２１］．横軸は

ギャップ長，パラメータは気圧である．データにばらつ

きはあるものの，ギャップ長や気圧によらずほぼ一定の

値，35 mJ/cm3 となる．このことより輝点の発生条件は，

シース部に入るエネルギーを用いて評価できることがわ

かる．印加電圧にパルスを用いる場合，パルス幅や印加

電圧を，Fig. 3 で示すエネルギーより低くなるよう設定

することで，アーク放電に移行させることなくグロー放

電を得ることができる．このようにして得られた乾燥空

気の電流－電圧特性をFig. 4に示す［２２］．100 Aを超える

ような大電流で，電圧が一定の正規グロー領域から，正

特性を示す異常グロー領域にかけて，グロー放電が得ら

れていることがわかる．この放電で得られたプラズマ密

度は約 3×1017 m－3 である［２２］．また同様の手法で大気

圧条件下でのグロー放電プラズマの生成も可能になる．

２．３ バリア方式大気圧グロー放電
放電の熱化を防ぐ代表的な技術として，電極間に誘電

体バリアを挿入する方法がある．気体放電で移動した電

荷は誘電体表面に留まり，電流の流れと逆方向の電界を

作る．この逆電界により，放電は短時間（10－100 ns）の

うちに止る（Fig. 5(a)）．この放電時間では電子からイオ

ンや中性粒子へのエネルギー移乗が小さく，その結果，

プラズマは熱化せず，低温プラズマが得られる．放電の

様相は，Fig. 5(b)に示すように，通常は細線（フィラメン

ト）状になる．これらは一般にオゾナイザー放電や無声

放電，バリア放電と呼ばれ，古くからオゾン生成などに

利用されてきた［２３］．

Fig. 4 Voltage-current characteristics of pulse glow discharge.
Gas pressure is 1.3 kPa, gap length is 1 cm [22].

Fig. 5 Typical discharge current waveforms and 10 ns exposure
time photograph of a filamentary discharge in nitrogen.
(a) 10 kHz frequency of 6.4 kV applied voltage, (b) 4 mm
gap length [10].

Fig. 6 Typical discharge current waveforms and 10 ns exposure
timephotographofatmospheric-glowdischarge inhelium.
(b); 5 mm gap length [24].
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同じ電極構成でもガス種，印加電圧の周波数，誘電体

材料やギャップ長，電極形状によっては細線状の放電に

ならず，Fig. 6(b)に示すように，空間的に広がったグ

ロー放電状になる［２４］．電流波形も，細線状放電時のパ

ルス幅数十nsのパルス群から，半サイクルで１パルスへ

と変化する（Fig. 6(a)）．放電様相を決定する条件の一例

として，窒素ガスを用いた際の印加電圧の周波数，電圧

値と様相の相関をFig. 7に示す［２５］．グロー状放電（後述

するように，タウンゼント放電に近い形態）を得るため

の適切な周波数，電圧値が存在する様子がわかる．

２．４ 数値解析
放電の生成・維持メカニズムや内部状態（プラズマ密

度，電界等）を理解する上で，数値シミュレーションの

役割は極めて大きい．ここでは，大気圧ヘリウム中の誘

電体バリア放電のシミュレーション結果を中心に紹介す

る．具体的な計算モデルをFig. 8 に示す．電極半径方向

の均一性が保障された，定常状態での大気圧グロー放電

のシミュレーションでは流体近似による一次元解析が行

われる．したがって，系の支配方程式は，電子やイオン

の密度連続式，および，ポアソン式となる［１１，２４］．
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ここで，�，�，�は粒子数密度，ドリフト速度，拡散係

数を，�と�は電荷の発生と消滅項を，�，�，��は電位，

電荷素量，真空の誘電率をそれぞれ表す．また，添字�，

�は電子，イオンをそれぞれ示す．放電への準安定原子

の寄与を評価したい場合は，準安定原子に対する密度連

続式を加えればよい［１１］．誘電体バリア放電では，蓄積

電荷による誘電体部での電圧降下，および，これにコン

トロールされたギャップ電圧の評価が重要となる．誘電

体上への電子・イオンのフラックスから蓄積電荷量を評

価し，ポアソン式に組み込むことで，各部電位を計算す

る．

誘電体（比誘電率 3.8）の厚みを 3 mm，ギャップを

5 mmとし，電極間に 100 kHz の正弦波，������	
����

kVを印加したときの，ヘリウム大気圧グロー放電の電

圧電流波形をFig. 9 に示す．また，この時に得られた電

子密度，電界，電離レートの時空間分布をFig. 10 に示

す．計算で得られた電圧電流波形は実験値と良く一致

Fig. 7 Minimum (Vmin) and maximum (Vmax) power supply volt-
age amplitude permitting the occurrence of APG in nitro-
gen as a function of the excitation frequency [2５].

Fig. 8 Calculationmodel foratmosphericpressuredielectric bar-
rier discharge.

Fig. 9 Calculated current and gas-gap voltage in helium
atmospheric-pressure glow discharge. The applied volt-
age has a form of 2.2 sin (�t) kV.
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し，また，電離の時空間分布（Fig. 10(c)）も実験で得られ

る発光の時空間分布と良く一致することから，この計算

結果の妥当性が確認される．電子は電界の変化に追従し

てギャップを移動し（Fig. 10(a)），この動きが瞬時陰極前

面にシースを形成する（Fig. 10(b)）．また，イオン衝撃に

よって陰極から放出された２次電子が電離増倍すること

で放電を維持している（Fig. 10(c)）．このような意味で

は，ヘリウム大気圧グロー放電の放電維持機構は，低気

圧グロー放電のそれに類似したものと結論づけられる．

Fig. 9で 2 µsと 7 µsに現れる電流ピークは電離増倍に対
応したものである．この電流は誘電体上の電荷蓄積，な

らびに，誘電体部にかかる電圧の上昇を招き，結果とし

てギャップ電圧��が減少して放電が消去される．これ

は，AC型プラズマディスプレイパネルの放電などでも

利用される，バリア放電の一般的な性質である．

なぜ，ヘリウムが大気圧グロー放電を発生させやすい

のかを計算結果より考えてみたい．コロナ放電などのス

トリーマを伴う大気圧放電において，ストリーマ頭部で

は 1,000 Td もの高い換算電界となっている［２６，２７］．こ

のような高換算電界下で，電子は大きな電離レートを有

し，かつ，大気圧という高ガス密度環境下であるために，

急激な電離増殖や不均一な放電を招きやすい．これに対

し，Fig. 10 のヘリウム大気圧グロー放電では，電離が起

きている領域の換算電界は僅かに 30 Td 程度である．こ

の時，電離増殖は適度にゆっくりと進み，放電の不均一

性を生じさせない．すなわち，大気圧グロー放電の生成

はいかに低い電界下で放電を維持するかであり，低換算

電界領域で他のガスに比べて大きな電離レートを有する

ことがヘリウムの利点となる．同様の現象をマクロな視

点より，横山らはヘリウムが有する低い破壊電圧が重要

であると指摘している［２８］．

ヘリウム大気圧グロー放電では，しばしば，準安定原

子He(21S)，He(23S)の存在がグロー形成に中心的役割を

果たしているのではないかと示唆されている．文献［２９］

によれば，He(21S)，He(23S)の失活過程とその反応レート

係数は

He(21S) + He → 2He +��
（４）

��6.0×10－15 cm3 s－1

He(23S) + 2He → He2 + He
（５）

��2.5×10－34 cm3 s－1

である．この反応レートが正しいならば，大気圧ヘリウ

ム中のHe(21S)，He(23S)の寿命はそれぞれ，6.8 µs，6.7 µs
と推定される．すなわち，両準安定原子共にあまり高い

密度とならず，累積電離などの準安定状態を介した電離

過程は支配的とはならない［１１］．

Fig. 9やFig. 10は周期定常状態におけるヘリウム大気

圧グロー放電のシミュレーション結果であるが，ここへ

至るまでに偶存電子からスタートした過渡的な状態を経

ていると考えられる．また，この過渡的状態においても，

先に述べたヘリウムの電離レートの特性が利点として寄

与すると考えられる．そこで，大気圧ヘリウム中の誘電

体バリア放電において，偶存電子からスタートした放電

の進展過程がシミュレーションによって調べられた

［３０］．円筒座標系を用い，Fig. 8の計算モデルに対して２

次元の計算を行う．この時，初期電子は電極中心軸上の

中 点 に 配 置 し た．電 極 間 に 1MHz の 正 弦 波，

������������kVを印加したときの電圧電流波形を

Fig. 11 に示す．放電の進展は図中に記した２つのフェー

ズに分けられる．放電電流の小さなphase Iでは，外部か

Fig. 10 Calculated spatiotemporal profile of (a) electron density,
(b) electric field and (c) net-ionization rate in helium
atmospheric-pressure glow discharge. The discharge
condition is the same as that in Fig. 9.
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らの印加電界（12 Td 程度）で加速された電子が徐々に電

離増殖し，これに伴った拡散が放電を半径方向へと広げ

る．phase II における電子の空間分布をFig. 12 に示

す．電界で加速された電子集団の先端が瞬時陽極側の誘

電体に到達し，一部電子が誘電体電極上に蓄積する（1.0

µs）．この蓄積電荷は電界を歪ませるのに十分な密度に
達しており，後続の電子が誘電体上に到達することを妨

げ，結果として放電を半径方向へと押し広げる（1.1 µs）．
この計算から示唆されることをまとめると，１）低換算

電界下において電子は徐々に電離増倍し，かつ，拡散に

よって半径方向へも広がる，２）十分な電子密度に達す

ると，誘電体上の蓄積電荷による空間電荷電界が放電路

をさらに半径方向へと押し広げる，ということである

が，いずれも低換算電界下で起こっていることがポイン

トである．

大気圧窒素中で誘電体バリア放電を行うと，通常は多

数のフィラメント状放電となる．近年，Massines らのグ

ループは，電源周波数等の条件を選べば，大気圧窒素中

でも半径方向に均一なグロー状（に見える）誘電体バリ

ア放電が得られることを実験的に示し，さらに，シミュ

レーションより放電形成メカニズムを説明している

［３１］．具体的には，2 mmのギャップを有する誘電体バ

リア放電に，駆動周波数 1 kHz の交流電圧が印加されて

いる．この時，タウンゼント放電と同様に，瞬時陰極前

面から瞬時陽極へ向かって電子なだれが発生する．この

過程で，瞬時陽極近傍には，窒素分子の準安定状態であ

るN2��
��
��
��や����

�
��
��が蓄えられる．これら準安

定状態の分子同士が衝突・電離して，次の放電に必要な

種電子を供給する．すなわち，交流電圧の極性が変わっ

た後，これら種電子が新たに対向側電極へ電離増殖す

る．この放電は，一見，グロー状に観測されるが，放電

の維持メカニズムは先に述べたヘリウム大気圧グロー放

電とは異なり，どちらかと言えば，タウンゼント放電を

繰り返していると言った方が適切であろう．ガス中に不

純物を含むような場合，準安定分子の寿命が途端に短く

なるため，放電を維持することができなくなる．

２．５ おわりに
グロー放電のアーク転移とその条件，パルス電源を用

いた大電流グロー放電の発生，バリアを用いた大気圧グ

ローの発生やその数値解析について述べた．大気圧グ

ロー放電は新しいプロセスを開拓する潜在力を持つ日本

Fig. 11 Temporal evolution of discharge current. The applied
voltage has a form of 2.0 cos (�t) kV.

Fig. 12 Spatial distributions of electron density at 1.0 ms, 1.05
ms and 1.1 ms. The left side of each figure corresponds
to the instantaneous anode.
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発の技術である．しかしグローの安定な維持に関しても

明らかでない点が多い．またグローを起こすことのでき

るガス種も限られている．これらをさらに使いやすいも

のに発展させるためには，応用研究以外に，数値解析を

含めた基礎研究を通して物理を理解していくことが重要

になる．
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