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研究成果の概要（和文）：本研究は、プラズマ化学による水処理に関して、省エネ放電である円筒状DBDプラズマチュ
ーブを独自に開発し、作動条件によるオゾン発生量および導入されたメチレンブルーミストの脱色率とエネルギー効率
を明らかにした。また、同軸円筒型DBDプラズマチューブについて、消費電力と生成ラジカル、酢酸分解過程や高い分
解率を明らかにした。水質浄化実験に基づき、プラズマ－気相－液滴間の三相反応モデルによる新たな数値解析法を提
案し、化学種のミストへの溶存量の定性的な一致と本処理法の最適なチューブ形状の存在を示した。

研究成果の概要（英文）：The novel DBD plasma tube was originally developed for water treatment. The ozone 
eneration rate, the conversion rate of methylene blue mist and its energy efficiency were clarified for op
erating conditions such as applied voltage, frequency, flow rate and tube length. Furthermore, the water t
reatment method spraying acetic acid solution into the coaxial cylinder DBD tube was investigated in detai
l. The power consumption, generated radicals, decomposition process and high decomposition rate were clari
fied. Finally, the novel numerical method using plasma-gas-doroplet three phase reactive model was propose
d based on water treatment experiment. There were good agreement of dissolved species into the droplet bet
ween numerical simulation and experiment.
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
(1) 21 世紀では、中国からの有害物質や汚染
黄砂の飛来、春先の花粉の飛散、ディーゼル
エンジン排気ガスの粒子状物質、室内汚染物
質やエアロゾル、インフルエンザウィルス等
の浮遊や高濃縮化に伴う人間の生活環境を
取り巻くマイクロ・ナノ粒子やエアロゾルに
よる汚染とアレルギー、インフルエンザや肺
ガン等の健康被害が社会的に深刻な問題と
なってきている。近年、空気清浄化技術とし
てプラズマクラスターやストリーマ放電に
よる汚染粒子やエアロゾルの回収や汚染物
質の酸化分解等の開発が活発である。しかし
ながら、応用研究や技術が先行しているため、
学術的な裏付けや普遍性の検証、さらには、
実験と計算の両面からの統合解析により最
適化されていないのが現状である。 
 
(2) 本代表者は、最近、ストリーマ放電によ
り高活性化した微小気泡ジェットを用いて
液中難分解性物質の分解に成功し、日経産業
新聞(2011.8.9)にも取り上げられ、水処理メ
ーカーからも関心を引いている。また、反応
性プラズマ中に汚染水を噴霧し、高効率の脱
色実験にも成功した。本研究では、本代表者
らの省電力放電による空気の活性化、反応性
促進の成果を発展させ、電場やプラズマ下で
のエアロゾル輸送およびマイクロ液滴によ
る水処理および表面の浄化への展開に成果
が得られ、「エアロゾル汚染環境の浄化」に
多大なる貢献することを確信している。 
 
２．研究の目的 
(1) 本研究は、室内微小空間、呼吸器系での
汚染ナノ粒子、粒子状ハウスダスト、エアロ
ゾルやウィルスの輸送、水処理やこれらの表
面汚染物質分解・洗浄への先進的応用展開を
目的とする。人間環境や生体に適合した放電
によりプラズマ中のエアロゾルに関し、特に
静電気力によるエアロゾルの輸送およびプ
ラズマの化学的高活性および高速電子を活
用した汚水や固定表面の汚染物質を分解・洗
浄する「エアロゾル反応流動システム」を試
作的に開発する。 
 
(2) 「エアロゾル静電輸送モデル」と「界面
反応モデル」を統合した新規な「エアロゾル
反応混相流動モデル」を世界に先駆けて提案
し、エアロゾルの輸送および浄化特性を明ら
かにし、実験との統合解析により「エアロゾ
ル反応流動システム」の最適な形状や作動条
件を示し、「先進的な汚染浄化機器」の基礎
的設計資料を提供する。 
 
３．研究の方法 
(1) 生体に適合する放電構造を有するスト
リーマ放電と誘電体バリア放電のデュアル
モードにより、エアロゾルを吸引・回収し、
かつ界面汚染物質を分解・除去するためのマ
イクロリアクターを有する「エアロゾル回

収・界面反応浄化システム」を試作する。 
 
(2) 様々な放電条件、流動場、マイクロ液滴
径やマイクロ液滴速度、エアロゾル濃度、反
応炉形状や反応炉スケールとエアロゾルの
回収効率、表面汚染物質の分解・除去効率と
の相関および比エネルギー効率を実験的に
明らかにする。 
 
(3) 代表者らの世界トップレベルの機能性
プラズマ流の成果を基盤として、「エアロゾ
ル静電輸送モデル」と「界面反応モデル」を
統合した新規な「反応性エアロゾル混相流動
モデル」によりエアロゾル回収、分解・洗浄
最大効率のための作動条件や形状の最適化
を行い、新規な「エアロゾル回収・界面反応
浄化システム」を提案する。 
 
４．研究成果 
(1) オゾンマイクロバブルジェットとの脱
色性能比較のための実験装置を製作した。本
実験装置では、同量の水を処理するために平
面状のリアクターを作成し、ミスト生成部で
ある水槽内に直接設置した。この時の水槽内
の平均オゾン濃度は約 200 ppm 程度であり、
マイクロバブルによる水処理において、マイ
クロバブル発生装置にも同濃度のオゾンを
導入して比較実験を行った。エアロゾルプラ
ズマ、高活性空気マイクロバブルによる処理
に要する総消費エネルギーは、それぞれ37 W、
89 W である（図１(a)(b)）。 
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図１ (a)ミストプラズマシステム 
(b)オゾンマイクロマイクロバブルジェット
システム 
 
 



(2) アルゴンを作動ガスとした場合の印加
電圧に対するメチレンブルーの脱色率を周
波数、放電部長さに関して検討した。なお、
リアクター径 d = 22 mm とした。放電部長さ
l = 100 mm の場合、いずれの条件においても
ほぼ 100％脱色されている。また、l = 10 mm
の場合、印加電圧の上昇にともない脱色率は
ほぼ直線的に増加し、印加周波数が高いほど
脱色率は高い。一方、アルゴンを作動ガスと
した場合、メチレンブルーの脱色率は空気の
場合よりも低い。これは、メチレンブルーの
分解は主にオゾンにより行われており、ＯＨ
ラジカルは寿命が短く、アルゴンプラズマに
よって生成された少量のＯＨラジカルはメ
チレンブルーとの十分な反応に寄与しにく
いためと考えられる（図２）。  
 
(3) 200 ppm のオゾンを含む高活性空気マイ
クロバブルジェットによる処理と噴霧流プ
ラズマリアクターによる処理に関するメチ
レンブルー濃度、脱色効率の経時変化検討し
た。同程度のオゾン濃度で処理した場合、マ
イクロバブルによる処理と噴霧流プラズマ
リアクターによる処理で、メチレンブルーの
脱色に関しては同程度の効果が見られる。こ
れより、メチレンブルーの分解には主にオゾ 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図２ メチレンブルーの分解率 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図３ ミストプラズマ処理法とマイクロバ
ブルジェット処理法の比較 

ンが用いられ、その脱色性能は、オゾンの濃
度が重要な因子となることがわかる。なお、
それぞれの処理の総消費エネルギーは噴霧
流プラズマリアクターによる処理では約37 W、
マイクロバブルによる処理では約 89 W であ
るため、脱色率はエアロゾルプラズマによる
処理のほうが高い値を示す（図３）。 
 
(4) 同軸円筒型ＤＢＤチューブを独自に施
策した。実験装置は、主に電源、超音波霧化
装置、ＤＢＤチューブおよびミストセパレー
タで構成されている。作動ガスには 9 ℓ/min
の空気、処理溶液には１万倍に希釈した酢酸
水溶液を用いた。超音波霧化装置の発振周波
数は 2.4 MHz、消費電力は 17 W である。ミス
ト濃度は超音波霧化装置の数、水槽内の水位
を調整することで、およそ 10～50 ppm で変
化させた。ミストの平均液滴径 Dは一般的に
以下の式（１）で表される。 
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      （１） 

ここで、σは表面張力、ρは噴霧液体の密度、
F は発振周波数であり、上式で求めた本実験
における平均液滴径は約 2μm である。水槽
内で霧化された酢酸水溶液はＤＢＤチュー
ブに導入され、１度リアクターを通過した後、
ミストセパレータ部で作動ガスと分離され
る。また、ミストセパレータは冷水で冷やさ
れており、気化したミストも凝縮、回収され
る。ＤＢＤチューブは、厚さ 2 mm のアルミ
ナ製で、内径は 6 mm である。管中央に直径 3 
mm のタングステン電極、管外壁に銅電極を有
しており、中心電極に高電圧を印加し、外側
は接地電極となっている。放電電荷を 0.1μF
のコンデンサを直列に挿入し計測すること
で、V-Q リサージュ法を用いて消費電力を計
測した。また、酢酸の分解、副生成物である
ギ酸およびシュウ酸濃度は、イオンクロマト
グラフィーにより計測した（図４(a)(b)）。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
図４ 同軸円筒型ＤＢＤチューブ 
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(5) イオンクロマトグラフィーにより計測
した処理前後の溶液中化学種を調査した。初
期の酢酸濃度は 113.6 mg/ℓで、ミスト濃度は
11 ppm である。プラズマ処理後には、酢酸濃
度は 67.9  mg/ℓ まで減少し、酢酸分解の副
生成物だと思われるギ酸、シュウ酸のピーク
が確認された。さらに、作動ガスを空気とし
たため、空気中の窒素より硝酸が生成された。
また、それ以外の微小なピークは、Cl－など
の不純物が混入したものと思われる。酢酸は、
オゾンの酸化力では理論的に分解しないた
め、オゾンよりも酸化力の強いＯＨラジカル
により分解したと考えられる。ＯＨラジカル
は、主に以下の式（２）に示すように、酢酸
分子のメチル基からの水素原子引き抜き反
応を生じ、CH2COOH ラジカルを生成する。 

CH3COOH ＋ ･OH → ･CH2COOH ＋H2O 

 （２） 

また、式（３）に示すようなヒドロキシル基
からの水素原子引き抜き反応も生じるが、こ
れによって生じた CH3COO ラジカルは、式（４）
のように CH3ラジカルと CO2に分解する。 

 CH3COOH ＋ ･OH → CH3COO･ ＋ H2O 

        （３） 

CH3COO･ → CO2 ＋ ･CH3  （４） 

さらに、溶液中に酸素が溶け込んでいる場合、
CH2COOH はペルオキシルラジカル O2CH2COOH 
(AAO2)となる。生成された AAO2の二分子反応
によりグリオキシル酸、グリコール酸などの
生成物が生じる。 

AAO2
* ＋ AAO2

*  

→ OHCCOOH ＋ OHCH2COOH  （５） 

グリオキシル酸、グリコール酸は、紫外線照
射下で以下の反応によりギ酸、シュウ酸を生
成する（図５）。 

H2O2 ＋ 2HOCH2COOH ＋ O2  

→ H2O2 ＋ 2OHCCOOH ＋ 2H2O  （６） 

H2O2 ＋ HOCCOOH  

→ HCOOH ＋ CO2 ＋ H2O   （７） 

H2O2 ＋ 2HOCCOOH ＋ O2  

→ H2O2 ＋2HOOCCOOH  （８） 

 
(6) ミスト濃度に対する酢酸の分解率、分解
効率を検証した。本実験では、酢酸の分解率
は、最大でミスト濃度 11 ppm の時、約 40％
程度の分解率を示した。また、酢酸分解率は
ミスト濃度の増加とともに、指数関数的に減
少する。これは、先に述べたようにミスト単
位流量あたりに投入されるエネルギーが減
少したためである。一方、分解効率は、ミス
ト濃度の増加に伴いゆるやかに減少する。こ
れは、ミスト濃度の増加によって管壁に液膜
が形成され、液膜における損失が生じるから 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図５ 酢酸の分解過程 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図６ 酢酸分解率およびエネルギー効率 
 
だと考えられる（図６）。 
 
(7) 本シミュレーションは、プラズマ、気相
および液滴間干渉について３ステップのシ
ミュレーションを構築した。ステップ１では、
管内壁における沿面放電に関して０次元の
シミュレーションを行う。ステップ２では、
管壁面での化学種濃度をステップ１プラズ
マ相の濃度とし、化学反応を伴う半径方向へ
の拡散について１次元シミュレーションを
行う。ここで、作動ガスの初期濃度は、500 ppm
のオゾンを含む湿り空気とする。また、管内
を通過する平均ミスト濃度を 100 ppm とし、
任意の半径 rを通過する液滴について、気液
界面の輸送を考慮した液相化学反応の０次
元シミュレーションを行う。最後に、ステッ
プ３では、処理後の溶液を想定し、液相反応
のみに関して 100 s の０次元シミュレーショ
ンを行う。ここで、各化学種の初期濃度は、
ステップ２でのシミュレーション結果に、任
意の半径rごとの流量比を考慮した値とする。
過酸化水素の溶存量は、処理溶液のｐＨに依
存し、ｐＨの上昇とともにゆるやかに上昇し、
ｐＨ10 付近から急激な減少傾向を示す。数値
シミュレーションにおいても同様の傾向を
示し、ｐＨ8で最大となり、ｐＨ10 以降で急
激に減少する（図７）。 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図７ ミスト中溶存過酸化水素濃度のｐＨ
依存性 

 
(8) 以上要するに、メチレンブルーや酢酸な
どの難分解性有機物溶液をミスト化し、消費
電力の小さなＤＢＤプラズマチューブおよ
び同軸円筒型ＤＢＤチューブに注入し、ガス
種の選択によりオゾンやＯＨラジカルによ
りミスト表面反応分解する処理法は、「日本
混相流学会で学生優秀発表賞」の受賞するな
どプラズマ水処理のイノベーション技術と
して評価を得ている。また、プラズマ－気相
－ミストの三相間の化学反応を考慮した新
たな三相化学反応モデルは、ＩＯＰ出版の雑
誌に短期間で掲載され、既に世界から引用さ
れ、世界レベルであることが認知されている。 
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