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研究成果の概要（和文）：本研究は、パルス放電プラズマを用いて、難分解性有機化合物の大容量処理を目指し
たものである。まず、処理液供給方法を絶縁型シャワーヘッド式とすることで、化学的活性種をより多く生成す
る放電領域へ処理液溶液を接触させ、処理効率を向上した。次に、雰囲気ガスとして使用する酸素ガスの流量を
二桁低減することに成功し、産業応用時の大容量処理において重要なキャリアガスの大幅節約を実現した。ま
た、処理容器の並列化を図った結果、同じ処理率においては処理効率約1.5倍、処理速度約3倍という優れた性能
を達成でき、目的としていた処理容量の向上を実現した。実験結果より算出した処理能力は、約4L/hとなる。

研究成果の概要（英文）：This research is aimed to remove the persistent organic pollutants (POPs) in
 industrial wastewater using nanosecond pulsed discharge plasma. Firstly, in order to obtain a high 
removal ratio of POPs, optimization of treatment liquid supply was examined and deduced to have a 
shower head instead of having spray nozzle. This make a concentrate liquid supply around high 
voltage wire electrode in the reactor which can make more efficient plasma chemical reaction between
 pollutants and radicals. Secondly, the flow rate of feeding gas in order to generate plasma was 
reduced from 10L/min to 0.1L/min to reduce the carrier gas. Finally, to improve the efficiency of 
POPs treatment, we made the reactors in parallel connection which reduced the impedance of discharge
 load and resulted a better impedance match between pulse generator and electrode. As the results, 
1.5 times higher energy efficiency and 3 time treatment speed were achieved. The calculated 
treatment capacity is 4L/h.

研究分野： パルスパワー工学

キーワード： 放電プラズマ　難分解性有機化合物　ナノ秒パルス放電
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１．研究開始当初の背景 
 パ ー フ ル オ ロ オ ク タ ン 酸 （ PFOA, 
C7F15COOH）やパーフルオロオクタンスルホ
ン酸（PFOS, C8F17SO3H）に代表される有機
フッ素化合物であるパーフルオロ化合物
（PFCs）は、化学的に安定で耐熱性・耐薬
品性に優れており、界面活性剤として多くの
工業製品の製造過程に使用されている。「テ
フロン」として知られる焦げ付かない鍋をは
じめ、家具、化粧品、家庭用洗剤、衣類、建
材、半導体など、生活のあらゆる場面でその
関連製品を目にする。近年の環境調査結果か
ら、これらの物質が河川・水道水や食物・大
気中・ヒト血中から高濃度で検出され、かつ
PFOS は食物連鎖による生物濃縮が確認さ
れており、ヒトでは肝臓・胆嚢に蓄積するこ
とが明らかとなった。また、PFOS は発がん
性など人体への影響がありながらその半減
期は約 8 年と長く、そのうえ産業排水に含ま
れる最難分解物質の一種である。このため、
PFOS は 2009 年には残留性有機汚染物質に
関するストックホルム条約の対象物質へ追
加され、2010 年にはその排出基準が 0.001% 
(10mg/kg)と定められた。日本では、2002 年
に化学物質の審査及び製造等の規制に関す
る法律(化審法)」の第二種監視化学物質に指
定されている。従って、これらの物質に関す
る分解処理技術の確立が緊急課題となって
いる。 

PFOA の分解に関しては様々な研究がなさ
れ、有望な結果が報じられていが、PFOS は
耐酸性に強く、環境持続性があるため、通常
の化学物質分解手法では対応できず、オゾン
でも分解できない。PFOS 分解に関する報告
例は少なく、これまでの PFOS 分解に関す
る主な研究報告を表 1 に示す。申請者（熊本
大学）の研究例以外は低濃度の PFOS 水溶液
を処理しており、分解効率も低い。 
一方、電気的放電により形成される非熱平

衡プラズマは、その化学的活性度の高さから
窒素酸化物（NOx）や硫黄酸化物（SOx）の
処理といった燃焼排気ガスの浄化や、揮発性
有機化合物（VOCs）の処理といった産業排
気ガスの浄化、次世代酸化剤としての利用が
期待されるオゾン（O3）の生成など、多岐に
わたる応用展開が期待され、継続した研究が
なされている。中でも、パルスストリーマ放
電は電圧の立上り・立下り時間が短く、印加
される電圧が極めて短い時間だけ継続する
ため、エネルギーロスの原因となるアーク放
電へ転移せずに高電圧印加が可能であり、他
の放電手法よりもエネルギー効率が優れて
いる。先行研究より、高効率な大気汚染物質
処理を実現するためにはパルス持続時間が
重要であり、パルス幅が短いほど高い処理効
率を達成できる。申請者らは、パルス持続時
間 5ns、電圧立上り及び立下り時間が其々2ns 
を 有 す る 「 ナ ノ 秒 パ ル ス 放 電 」
(PCT/JP2009/071531)を 2004 年に世界に先
駆けて提案し、現在、500 O3-g/kWh （酸素

原料）という世界最高のオゾン収率並びに
2.5 NO-mol/kWh の NO 処理効率を実証し
ている。また、この優れた化学的反応場を創
成するナノ秒パルス放電を用いた排水処理
に関しても、これまでに、フェノールや酢酸、
1,4-ジオキサンなど工業用排水に含まれる主
な難分解性有機化合物の分解へ成功してお
り、既存のサブマイクロ秒パルス放電法より
も高い分解率を達成している。さらに、PFOS 
分解においては、これまでに報告された研究
例の何れよりも高い処理効率 490mg/kWh（3
時間処理で処理率 36.9%)を叩き出している。 
 
２．研究の目的 
 本研究の目的は、未だ工業的処理法が確立
されていない難分解性有機化合物 PFOS 水
溶液の 100%分解を実現し、更に産業応用の
ための大容量処理を実現することである。申
請者が開発したユニークな反応場「ナノ秒パ
ルスプラズマ」を用いて、気相プラズマ中へ
ミスト化した PFOS 水溶液を投入すること
で既に PFOS の 40%処理に成功し、かつ直
流プラズマ法（26mg/kWh@55%処理）より
も高い処理効率（49mg/kWh@40%処理）を
達成している。本研究では、電極形状の最適
化・プラズマ中への PFOS 水溶液の混入方法
の改善・注入電力の最適化により 100%分解
を行い、電源の低インピーダンス化・電極の
並列化・PFOS 水溶液の供給方法の改善によ
り大容量処理を実現する。 
 ナノ秒パルスプラズマを用いた PFOS の
100%分解およびその大容量処理を実現する
ために、下記項目を明らかにする。 
（1）PFOS の 100%処理を達成するために、
電極形状の最適化・プラズマ中への PFOS 水
溶液の混入方法の改善・注入電力の最適化を
行う。更に、処理後の副生成物得を分析する
ことで、PFOS の 100%分解を確認する。 
（2）PFOS の大容量処理（40L 以上）を達成
するために、電源の低インピーダンス化・電
極の並列化・PFOS 水溶液の供給方法の改善
を行う。 
 
３．研究の方法 
 パルス電源としてパルス幅 5nsの出力を発
生させるナノ秒パルス電源を使用した。 放
電プラズマが形成される部分については、 
直径 0.3mm のタングステンワイヤ製中心電
極を持つ、  上部直径 76mm 、下部直径
60mm 、 長さ 1,000mm のステンレス製同軸
円筒型電極を用いた。こちらの円筒型電極は、
電源との負荷マッチングを良くするために
テーパー状になっている。 雰囲気ガスには、
高圧ガスボンベへ封入された酸素を用い、マ
スフローコントローラーにより 1L/min の流
量でリアクターに供給される。 また、リア
クター頂上に取り付けたシャワーノズルに
液体が流入することで、 液体がリアクター
内へシャワー状に導入される。リアクター内
で生成された放電プラズマ中を粒状の液体



が通過し、プラズマ中のラジカルと液体中の
有機化合物が流会面にて反応することで処
理が行われる。リアクターを通過した液体は
リアクター下部のバッファタンクを経由し、 
液体用ポンプによって再びシャワーノズル
へ循環される（図 1）。 

（a） システム全体の様子 

（b） ナノ秒パルス圧縮部の写真 
 

（c） 同軸円筒型電極部の写真 
図 1 水滴噴霧気中ナノ秒パルス放電システ

ム 
 
４．研究成果 
 平成 27 年度は、処理液分解率を向上させ
るために、処理システムのパラメータ最適化
（電極形状、プラズマ中への処理溶液の混入

方法、注入電力）を図った（図 2）。処理溶液
の供給方法として、元来用いたノズル式噴射
法を絶縁型シャワーヘッド式へ変更するこ
とで、より高電界となる中心電極領域におい
て多くの溶液を接触させることに成功し、処
理効率の向上へとつながった。また、雰囲気
ガスとして使用する酸素ガスの流量特性を
調べた結果、これまでの 10L/min から
0.1L/min の低流量へ変化しても、処理結果に
大きな変化は見られなかった。このことは、
産業応用時の大容量処理においては、キャリ
アガスの大幅な節約につながることを意味
する。 

（a） 電圧・電流 

（b） 1 パルスあたりのエネルギー 
図 2 典型的な出力波形 

 
 平成 28 年度は、それまで使用していた同
軸円筒電極に改良を加えて、円筒状設置電極
をテーパー状とすることで、放電進展に伴う
高電圧電極付近におけるエネルギー低下を
改善し、放電プラズマと処理溶液の反応効率
向上を目指した。その結果、放電空間を酸素
ガス閉じ込め方式としたために、活性酸素種
と生成するための反応ガスを十分に得られ
ず、処理効率の向上には至らなかった。そこ
で、代替策として、同軸円筒型電極の並列化
を図った結果、同じ処理率においては、処理
効率約 1.5 倍、処理速度約 3 倍という優れた
性能を達成でき、目的としていた処理容量の
向上を実現した。これは、電極を並列化した
ことにより負荷インピーダンスが低下し、そ



の結果、電源側の特性インピーダンスに近づ
き、電源と負荷の整合性が増したためである。
なお、実験結果より算出した処理能力は、約
4L/h となる。 
 放電処理後の処理溶液の評価として、初年
度は全有機体炭素系（TOC）を用いて、有機
炭素の残存量を測定することにより評価し
たが、次年度は、イオンクロマトグラフを用
いた評価へ切り替えることで、実際に PFOS
成分の分解を確認できた。 
 また、処理溶液の供給方法の改善策として、
液の流量に最適値があり、それを下回る流量
では電極中心部に放電が集中し、電極空間内
における注入エネルギー分配のバランスが
崩れることを確認した。本処理システムにお
ける最適値は、2.5L/mon であった。 
 なお、目標としていた PFOS の 100%処理
の達成には、さらなる研究が必要であるが、
大容量処理を実現するための装置パラメー
タを把握することは達成できた。 
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