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Abstract 
  The concentration of ozone (O3) generated by atmospheric-pressure argon (Ar) plasma jet irradiation in air was 
measured using an O3 detection tube.  The dependence of O3 concentration on the plasma irradiation time and 
distance, applied voltage, gas flow rate, and measurement position was determined.  When a filter paper was 
irradiated with an Ar plasma jet in air at an applied voltage of 10 kV, gas flow rate of 10 L/min, and irradiation 
distance of 10 mm, O3 was generated immediately after the ejection of the plasma.  The O3 concentration was 
~25 ppm in the vicinity of the plasma after 1 s of irradiation.  The O3 concentration was lowest (~5 ppm) in the 
region directly irradiated with the plasma and highest (~36 ppm) in the region where the plasma was exposed to 
air.  The farther the measurement position from the plasma, the lower the O3 concentration.  O3 was generated 
when the applied voltage was 3 kV or higher, at which time a plasma was generated, and the O3 concentration 
increased with increasing applied voltage. 
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1．はじめに 

 
空気中での放電や大気圧プラズマを用いた石英ガラ

ス・半導体・金属などの表面改質・表面加工 1-5)，廃水中

の有害有機化合物の分解 6-10)，細菌の不活化 11-15)，癌細

胞の死滅 16, 17)，細胞の増殖や生体組織の活性化 18, 19)など

の様々な研究が行われている．これらの研究において空

気中で放電させたり大気圧プラズマを噴射すると，必ず

オゾン(O3)が発生するが，その濃度や分布は良くわかっ

ていない．この O3 は，放電やプラズマ中の高エネルギー

電子が空気中の酸素分子(O2)に衝突し，解離した酸素原

子(O)が O2 に結合することで発生する 20, 21)．O3 は活性酸

素種(Reactive oxygen species， ROS)で，酸化還元電位が

2.07 V と高く 22, 23)，対象物を酸化してしまう．この酸化

力が種々の研究において役立っている． 
私たちの研究室では，以前に大気圧アルゴン(Ar)プラ

ズマジェット照射に伴い発生する過酸化水素(H2O2)の濃

度分布を，H2O2 試験紙を用いて測定したことがある 24)．

H2O2 も ROS で，1.77 V の酸化還元電位を有している 22)．

この研究において H2O2 の濃度分布には，プラズマ照射

時間依存性，プラズマ照射距離依存性，印加電圧依存性，

ガス流量依存性があることが見出された． 
本論文では，大気圧 Ar プラズマジェットをろ紙に照

射した時に発生する O3 の濃度を O3 検知管を用いて測定

した．ろ紙を照射対象としたのは，将来の研究において

H2O2 試験紙を用いて得られた H2O2 の濃度分布と今回得

られる O3 の濃度分布とを比較するためである．ここでは，

O3 濃度のプラズマ照射時間依存性，プラズマ照射距離依

存性，印加電圧依存性，測定位置依存性，ガス流量依存

性を求めた． 
 

2．実 験 
 

Fig. 1 に実験装置の概略図を示す．プラズマジェット

発生部分は，誘電体の石英管(長さ 50 mm，内径 6 mm，

外径 8 mm)に放電電極の銅管(内径 4 mm，外径 6 mm)を
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挿入し，石英管の外側に接地電極の銅箔(厚さ 0.05 mm，

幅 10 mm)を巻いた構造である 25)．交流高電圧を印加す

ることで，電極間の石英管内部に誘電体バリア放電を生

成し，流入した Ar ガスをプラズマ化し，そのプラズマ

が大気中にジェット状に噴出する．Ar プラズマジェット

は，Logy 製高電圧電源 LHV-10AC を用いて周波数 10 kHz，
印加電圧 2～10 kV，ガス流量 3～10 L/分間で発生させた．

ガス流量の調整には，Kofloc 製ガス流量計 RK-1250 を用

いた．電圧と電流の値は，Tektronix 製デジタルオシロス

コープ TDS1001B，高電圧プローブ P6015A，電流プロー

ブ A621 を用いて測定された．照射対象はろ紙とした．

照射距離(石英管先端からろ紙まで)は，5～50 mm とした．

O3 濃度の測定には，光明理化学工業製 O3 検知管と

GASTEC 製気体採取器 GV-100S を用いた(Fig. 2)．O3 検

知管は，インジゴ(青色)が酸化されてイサチン(淡黄色)
を生成する反応を利用し，O3 濃度を求めている．O3 濃度

の測定は，ろ紙の表面で行った．測定位置は，石英管中

心位置の垂直下を-3 mm，石英管の縁を 0 mm (原点)とし，

測定は 50 mm まで行った(Fig. 3)． 
 

3．結果および考察 
 

Fig. 4 に O3 濃度のプラズマ照射時間依存性を示す．印

加電圧 10 kV，ガス流量 10 L/秒間，照射距離 10 mm，測

定位置 5 mm での O3 はプラズマが発生すると 1 秒以内に

発生し，その濃度は約 25 ppm であり，プラズマ照射時

間が増加してもその濃度はほとんど変化しないことがわ

かった．この結果は，プラズマが空気に触れた瞬間に O3

が発生し，一定の濃度で発生し続けていることを示して

いる． 
Fig. 5 に印加電圧 10 kV，ガス流量 10 L/秒間で発生さ

せたプラズマジェットの各照射距離での様子を示す．Fig. 
5(a)-(b)のように照射距離が 30 mm 以上では，プラズマは

ろ紙にはあたっていないように見える．Fig. 5(c)のよう

に 20 mm でろ紙にあたり始め，Fig. 5(d)-(f)のように 15 
mm 以下ではろ紙にあたったプラズマが横方向へ円形に

広がっているように見える．その直径は，プラズマ照射

距離の増加に伴い増加しているように見える． 
Fig. 6 に O3 濃度の照射距離依存性を示す．Fig. 6(a)の

ように測定位置が-3 mm(プラズマの中心)では，照射距離

が 5 mm ではプラズマがろ紙にあたっている部分(プラズ

マの内部)であるため，O3 の濃度が測定できなかった．

O3濃度は，照射距離が 10 mmでは 4 ppm，15 mmで 6 ppm，

20 mm で 21 ppm と増加し，照射距離が 20～50 mm では

約 21 ppm とほとんど変化しなかった．この結果は，プ

ラズマがあたっている所(プラズマの内部)では O3の発生

がほとんどなく，プラズマがろ紙から離れるとプラズマ

の中心直下では一定の濃度の O3 が発生していることを

示している．測定位置が 0 mm(プラズマの縁)では，O3

濃度は照射距離に係わらず約 21 ppm で一定であった．

この結果は，プラズマが空気と触れあう場所では，一定

の濃度の O3 が発生していることを示している．測定位置 
 

Fig. 1 Schematic of experimental setup. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 

Fig. 2 O3 detection tube and gas sampler. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Fig. 3 Experiment for measuring O3 concentration 
(Irradiation distance 5～50 mm, Measurement position -3～
50 mm). 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Fig. 4 Dependence of O3 concentration on plasma irradiation 
time (applied voltage 10 kV, gas flow rate 10 L/min, 
irradiation distance 10 mm, measurement position 5 mm). 
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(a)    (b)     (c)      (d)       (e)        (f) 
Fig. 5 Photographs of plasma jet for different irradiation 
distances. (applied voltage 10 kV, gas flow rate 10 L/min) (a) 
40 mm, (b) 30 mm, (c) 20 mm, (d) 15 mm, (e) 10 mm, and 
(f) 5 mm. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig. 6 Dependence of O3 concentration on irradiation 
distance; (a) short and (b) long measurement positions 
(applied voltage 10 kV, gas flow rate 10 L/min). 
 
 
が 5 mm(ろ紙にあたって広がったプラズマの縁)では，照

射距離が 5～10 mm では，プラズマはろ紙にあたって広

がっており，その縁では約 35 ppm と高い濃度の O3 が発

生し，照射距離が 15 mm 以上になると O3 濃度は減少し

照射距離に係わらず約 21 ppm で一定であった．この結

果から，ろ紙へのプラズマ照射に伴い発生する O3 は，ろ

紙にあたり横方向へ広がったプラズマの縁で最大濃度と

なることがわかった．Fig. 6(b)のように測定位置が 10～
50 mm では，似たような傾向となり照射距離 10 mm で

O3 濃度が最大となることがわかった． 
Fig. 7 に各印加電圧でのプラズマジェットの様子を示

す．印加電圧 2 kV ではプラズマは発生せず，3 kV でプ

ラズマが発生し始め，6 kV でプラズマがろ紙にあたり始

め，10 kV ではろ紙にあたったプラズマが横方向へ広が

っていた．また印加電圧の増加に伴いプラズマが明るく 

 
 
 
 
 
 
 

(a)    (b)     (c)      (d)     (e)      (f) 
Fig. 7 Photographs of plasma jet at different applied voltages. 
(gas flow rate 10 L/min, irradiation distance 10 mm) (a) 2 kV, 
(b) 3 kV, (c) 4 kV,(d) 6 kV,(e) 8 kV, and (f) 10 kV. 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Fig. 8 Dependence of O3 concentration on applied voltage 
(gas flow rate 10 L/min, irradiation distance 10 mm, 
measurement position 5 mm). 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig. 9 Dependence of O3 concentration on measurement 
position; (a) short and (b) long irradiation distance (applied 
voltage 10 kV, gas flow rate 10 L/min). 
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Fig. 10 Spreading patterns of plasma and the generation and 
diffusion of O3 for (a) long and (b) short irradiation 
distances. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

(a)       (b)         (c)        (d) 
Fig. 11 Photographs of plasma jet at different gas flow rate 
(applied voltage 10 kV) (a) 3 L/min, (b) 5 L/min, (c) 7 L/min, 
and (d) 10 L/min. 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 

Fig. 12 Dependence of O3 concentration on gas flow rate 
(applied voltage 10 kV, measurement position 5 mm). 
 
 
なったように見えた．これは，印加電圧の増加に伴い Ar
ガス中の電離した Ar 原子や励起状態の Ar 原子が増えた

ためと考えられる．従って，印加電圧が高い方が，O3 の

発生に必要な高エネルギー電子が多く発生していると考

えられ，印加電圧の増加に伴い O3 濃度の増加が予想され

る． 
Fig. 8 に O3 濃度の印加電圧依存性を示す．ガス流量 10 

L/秒間，照射距離 10 mm，測定位置 5 mm での O3 は，プ

ラズマが発生する 3 kV で 0.06 ppm とわずかに発生し，

その濃度は印加電圧の増加に伴い増加することがわかっ

た．この結果は，上記の予想が正しかったことを示して

いる． 
岸田らは沿面放電を用いて 26)，石岡らは無声放電を用

いて 27)，Lukes らはパルスコロナ放電を用いて 28)，O3

を発生させる実験を行ており，それぞれ放電電力の増加

に伴う O3 濃度の増加を報告している． 
Fig. 9 に O3 濃度の測定位置依存性を示す．Fig. 9(a)の

ように照射距離が 5～15 mm と短い(プラズマがろ紙にあ

たっている)場合，測定位置-3 mm(プラズマの中心)では

O3 濃度が低く，ほとんど O3 が発生していないことがわ

かった．逆に測定位置が 5 mm(ろ紙にあたり広がったプ

ラズマの縁)での O3 濃度が最大となり，測定位置が遠く

なると O3 濃度は減少していくことがわかった．一方、

Fig. 9(b)のように照射距離が 20～40 mm と遠い(プラズマ

がろ紙にあたらない)場合，O3 濃度は測定位置 0 mm(プラ

ズマの縁)で最大となり，測定位置が遠くなるに伴い似た

ような傾向で減少した． 
Fig. 10 にプラズマのあたり方および O3 の発生と拡散

の照射距離による違いのイメージ図を示す．Fig. 10(a)の
ように照射距離が遠い場合，プラズマは石英管から空気

中に噴出するがろ紙にはあたらない．プラズマが空気と

接する部分(プラズマの縁)で O3 が発生し，それが周囲に

拡散する．このため，測定位置 0 mm(プラズマの縁)付近

で O3 濃度が高く，中心から離れるに伴い O3 濃度は低く

なると考えられる．一方，Fig. 10(b)のように照射距離が

近い場合，ろ紙にあたったプラズマは横方向へ広がる．

するとプラズマ中心ではプラズマが空気と接することが

ないため O3 はほとんど発生しないと考えられる．ろ紙上

に広がったプラズマが空気と接するプラズマの縁で O3

が発生し，そこでの O3 濃度が最大となる．その O3 は横

方向へ拡散するため，中心から離れるに伴い O3 の濃度は

減少すると考えられる． 
Fig. 11 に各ガス流量でのプラズマジェットの様子を示

す．Fig. 11(a)のようにガス流量 3 L/分間では石英管から

空気中に出たプラズマは他のものより幅が狭く右側に偏

っているように見えた．Fig. 11(b)-(d)のようにガス流量 5
～10 L/分間では，プラズマの様子に差は見られなかった． 

Fig. 12に O3濃度のガス流量依存性を示す．O3濃度は，

どの照射距離でもガス流量の増加に伴い減少することが

わかった．これは，ガス流量が増加すると，発生した O3

が Ar ガスの流れ(Ar プラズマの流れ)によって拡散され

たためと考えられる．照射距離が短いほど O3 濃度は高い

ことがわかった．従って，プラズマ照射部付近に高濃度

の O3 を存在させたい場合，ガス流量を低くして照射距離

を短くすると良いことがわかった． 
パルスコロナ放電を用いた O3 の生成実験においても，

同様なガス流量の増加に伴う O3 濃度の減少が報告され

ている 28)． 
 

4．結 論 
 

空気中で大気圧 Ar プラズマジェットをろ紙へ照射し

た場合に発生する O3 の濃度を，O3 検知管を用いて測定

した．O3 濃度のプラズマ照射時間依存性，プラズマ照射

距離依存性，印加電圧依存性，測定位置依存性，ガス流

量依存性が調べられた．印加電圧 10 kV，ガス流量 10 L/
分間で発生させた Ar プラズマジェットを距離 10 mm で
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照射した場合，O3 はプラズマが空気中に噴出するとすぐ

に発生し，照射 1 秒間後プラズマの縁での濃度は約 25 
ppm であることがわかった．O3 の濃度は，プラズマがあ

たっている部分(プラズマの内部)では約 5 ppm と低く，

プラズマが空気と接する部分で約 36 ppm と最も高く，

プラズマから離れる程濃度が低くなることがわかった．

O3 はプラズマが発生する 3 kV 以上で発生し，その濃度

は印加電圧の増加に伴い増加した． 
空気中で大気圧プラズマジェットを用いる場合に必ず

発生する O3 の濃度やその広がり方に関する知見が得ら

れた． 
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