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研究成果の概要（和文）： 
プラズマによる水中難分解有機物を分解除去するための革新的技術として、水中に生成する気

泡を制御し、かつ気泡に同期したプラズマ生成技術を確立した。供給ガスに圧力脈動を加える

ことで気泡とプラズマの生成制御を実現し、この結果気液界面でおこるプラズマ化学反応過程

の制御が可能となった。さらに気泡内プラズマの多数個同時生成を実現し、高度水処理システ

ムの新たな領域を開拓した。 
 
研究成果の概要（英文）： 
Plasma generated in gas bubbles enabled efficient decomposition of harmful 
substances in water. By adding a pressure pulsation on the feeding gas flow, a 
synchronized formation of the plasma and the bubbles has been successfully 
demonstrated. The synchronization enabled not only to control the plasma-chemical 
reactions at the gas–liquid interface but also to generate a multiple generation of the 
plasma in gas bubbles. 
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１．研究開始当初の背景 
水の再生利用は世界共通の優先課題と認

識されている。実用化されている技術として
膜分離技術があるが、その過程は「ろ過」「殺
菌」「吸着」「イオン交換」「逆浸透膜」と複
雑であり、また分離・吸着した不純物・有害
物や微生物は分解されずに残る課題がある。
一方水中プラズマを使用すると、水に含まれ
る難分解有機物を完全分解し、分解後に残る
のは特定のイオンと二酸化炭素および水だ
けである。このように本質的に優れたプラズ
マ方式の実用化を阻む課題は、反応効率の低
さと、大型化の困難さである。 

筆者らは処理水中に酸素、空気、アルゴン
といったガスを流して水中に気泡を作り、そ
の内部にプラズマを生成して、気液界面のプ
ラズマ化学反応を用いて水中難分解有機物
を直接分解する研究を継続している。この過
程で、ヒドロキシラジカルを使った分解処理
や、ヒドロキシラジカルでも分解できない有
機フッ素化合物の高効率分解を世界で初め
て実現してきた。この方式において反応効率
の向上と大型化を実現するためには、気泡お
よびプラズマの同期生成技術、および複数気
泡の生成と形状制御技術が必須であると考
えられた。 
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２．研究の目的 
水中気泡内プラズマの発生方式を根底か

ら見直すため、処理水中に発生させるミリメ
ートル程度の気泡を、供給ガス圧力の脈動制
御を用いて特定の時刻に生成する制御技術
を確立し、つづいて気泡が成長した任意の時
刻にプラズマ発生させる技術を開発する。こ
れにより任意形状の気泡内部にプラズマを
生成でき、プラズマと処理液界面の反応表面
積を制御できるようにする。さらに同方式を
拡張して、多数個の気泡生成およびプラズマ
同期生成を実現し、次世代先端水処理方式の
基盤技術を確立する。 
 
３．研究の方法 

図 1に気泡プラズマ同期制御型のプラズマ
リアクタを示す。１リットル程度の処理水を
満たしたガラス密閉容器下部にセラミック
板を密着させた。セラミック板には直径数
100 m の細孔を開け、細孔を通ってガスを処
理水に送り気泡を形成させた。この例では 10
個の細孔がセラミック板に開けられている。
なお処理水の表面張力の影響で細孔を通し
て処理水が下に流れることはなかった。 

セラミック板の細孔下部にはメッシュ状
金属電極を置き、インダクタなどを介して高
電圧パルス電源に接続した。プラズマを安定
生成するためには電圧降下素子が必要であ
るが、ここではインダクタを使用した。なお
抵抗を使用した場合の電力損失はプラズマ
での電力損失を上回ることがわかっている。 

セラミック板下部は密閉し、内部にはプラ
ズマ生成用の大気圧酸素やアルゴンガスな
どを、流量 1リットル/分程度で供給した。
また、気泡生成を時間制御するため、ガス流
に圧力脈動を加えた。ガス流はオーディオス
ピーカの前面を経由して細孔に向かうが、ス
ピーカをノコギリ波で駆動することで圧力
脈動を加えた。 

気泡が処理水中に形成された時刻に合わ
せて、図１下部に示す高電圧パルス発生回路
の半導体スイッチを導通させた。出力電圧の
最大値は約 8 kV，パルス幅数 100 ns～数 s
とした。 

 処理対象水はメチレンブルー溶液とし、初

期濃度を 12 mg/L に調整してリアクタに注

入した。気泡内プラズマを生成すると、メチ

レンブルーが酸化されて処理液は脱色され

たが、その過程での濃度変化を測定し、メチ

レンブルーの脱色状態を定量評価した。 
 気泡ははじめ細孔程度の大きさで、次第に

径を増してやがてセラミック板から離脱し

た。この周期は 10 ms 程度のため、気泡生成

時刻を時間原点としてこの間にプラズマ生

成時刻を設定して、プラズマ酸化作用の違い

を測定した。図 2 は気泡生成とプラズマ生成

信号の一例を示す。気泡はノコギリ波の立ち

上がりで生成されはじめ、たちが下がりで離

脱する。この場合の気泡生成周期は 25 ms、
つまり 40H z である。また気泡生成信号から

遅れてプラズマ生成用の矩形波パルス電圧

を半導体スイッチに加えた。図 2 の例では気

泡生成信号から 4 ms 後に半導体スイッチを

投入する矩形信号を加えたことを示す。 

 
４．研究成果 

 1 つの酸素気泡内で生成したパルスプラズ

マ写真を図 3 に示す。ICCD カメラを使用し

露光時間は 400 ns とした。上 2 つはアルゴ

ン気泡内のプラズマで、下 2 つは酸素気泡内

のプラズマである。アルゴンプラズマは酸素

プラズマに比較して生成が容易であり、気泡

内に一様に広がった。図 3(a)(c)はノコギリ波

立ち上がりから 4 ms 後に矩形パルスをスイ

ッチに加えた場合の写真で、図3(b)(d)は7 ms
後である。正極性のパルス電圧波高値は 6 ～
8 kV でピーク電流値は最大 10 A 程度である。

図 3(a) (c)の場合は、気泡径は最大ではないた

め、その内部に生成されたプラズマ長は、図

3(b) (d)と比較して短い。これに対して図 3(b) 

図１気泡プラズマ同期制御型リアクタ 

 

図 2 制御信号 
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(d)では、気泡内面に沿ってプラズマが長く進

展していることがわかる。このようにプラズ

マと処理液界面との接触面積や接触時間を

制御でき、界面におけるプラズマ化学反応制

御の可能性が示された。 

 
  

上記の気泡内プラズマを使って、メチレン

ブルー水溶液（初期濃度 12 mg/L、10～20 
S/cm）の脱色特性を測定した。図 4 は縦軸

がメチレンブルー濃度であり、横軸はプラズ

マへの投入電力量（エネルギー）である。こ

こで投入電力量とはプラズマで消費される

電力（電圧×電流）の時間積分値であるため、

図 4(a)(b)の各横軸は、ほぼ経過時間に相当す

る。 
図 4(a)はアルゴンガスを使用した場合であ

り、プラズマ生成時刻は図 2 に示した場合と

同じ、気泡生成信号後 T= 4ms である。電力

量の増加とともに濃度は徐々に低下するが、

プラズマ生成時刻を 7 ms とした場合に、4 
ms の場合よりも早く分解が進むことがわか

る。同じ投入電力量での分解率が 7 ms の場

合に高く、分解エネルギー効率が高いことが

わかる。 
投入電力量は、プラズマ生成時刻を変化し

ても大きく変化しないことがわかった。この

ため、分解エネルギー効率が変化した理由は、

プラズマと気液界面との相互作用の状態が

変化したと考えられる。とくに処理液との接

触面積やプラズマの空間的広がり方の変化

に伴う電流密度変化が考えられる。 
図 4(b)は酸素ガスを使用した同様の実験結

果であり、アルゴンに比べて脱色に必要な投

入電力は大幅に低い。これはメチレンブルー

がオゾンやヒドロキシラジカルなどの酸素

ラジカルによって効率よく分解されるため

と考えられる。アルゴンプラズマの場合は、

プラズマと処理液界面での直接作用および

水の解離により生ずる酸素ラジカルが分解

の主要因だと推定される。酸素プラズマの場

合も、プラズマ生成時刻を 7 ms とした場合

に分解がより進んでおり、脱色反応における

気泡とプラズマの生成時刻制御の重要性が

確認できた。 

 図 5 は細孔を 10 個開けたセラミック板を

使用して、同時に 10 個の気泡を処理水中に

図 3 アルゴンおよび酸素気泡内プラズマ

写真(a)(c): 4 ms 後、(b)(d): 7 ms 後 
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(a) アルゴンプラズマ 

(b) 酸素プラズマ 

図4 プラズマ生成時刻を変化した場合の

メチレンブルーの脱色特性変化 
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生成し、その内部にパルスプラズマを生成し

た例を示す。すべての細孔からプラズマが生

成されていることがわかる。気泡制御しない

場合は、すべての細孔から気泡が出ず、特に

ガス流量を下げた場合にばらつきが顕著と

なった。一方気泡制御すると、ガス流量を通

常の 1/2 以下にしても安定して気泡が生成さ

れ、プラズマをその内部に生成することがで

きた。 
 図 5 の例では、インダクタをプラズマ安定
用の電圧降下素子として使用している。抵抗
を使用した場合に、抵抗で消費される電力は
プラズマで消費される電力を上回るため、本
方式によれば、使用電力量を 1/2 いかに低減
できる。 

 
以上述べた本研究では、ガス流に圧力脈動

を重畳する方法を用いて、処理液中の気泡を
生成制御し、さらに気泡に同期してプラズマ
を生成する方式を考案した。また気泡発生信
号とプラズマ生成信号間に遅延を設けるこ
とによって、任意の気泡径においてプラズマ
生成を可能にした、実際に遅延時間に応じて
気泡内プラズマ形状は大幅に変化し、かつ反
応速度も変化することが初めて明らかにな
った。さらに、気泡制御方式は低流量のプラ
ズマ生成用ガス供給条件でも安定したプラ
ズマ生成が可能であることがわかり、また多
数個のプラズマ同時生成が可能であること
が実証された。このように従来にない全く新
しい水中プラズマリアクタの基盤技術開発
に成功した。 
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