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研究成果の概要（和文）：プラズマ支援燃焼に関するミクロな理解を得ることを目的とし，実験およびシミュレーショ
ンにより研究を行った。その結果，火炎の余熱帯と呼ばれる部分において，プラズマが生成する高エネルギー電子と酸
素分子の衝突で酸素原子が生成されることが，プラズマによる燃焼特性改善の大元であるとの理解を得た。水蒸気が添
加された場合には，水蒸気の電子衝突解離で生成されるOHラジカルが燃焼特性改善の大元であることを示唆する結果が
得られた。

研究成果の概要（英文）：The objective of the present work is to obtain the microscopic understanding on 
plasma-assisted combustion by experiments and simulation. It has been understood that the production of 
atomic oxygen via collision between molecular oxygen and high-energy electron, which is produced in the 
plasma, in the premixed zone of the flame is the origin of activated combustion reactions. In the case 
with the addition of water vapor, it has been suggested that OH radical, which is produced by electron 
impact dissociation of H2O, is the origin of activated combustion reactions.

研究分野： プラズマ応用工学

キーワード： プラズマ支援燃焼　プラズマ支援着火　レーザー着火　非平衡燃焼化学　誘電体バリア放電　レーザー
誘起蛍光法
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１． 研究開始当初の背景 
 プラズマ支援燃焼は，プラズマ工学と燃焼
工学の間の学際領域として，応用面が先行す
る形で研究が立ち上がり，アメリカおよびヨ
ーロッパにおいて活発な研究が行われる状
況にあった。特に，アメリカでは，軍事関係
技術への応用を背景とした大型予算が認め
られ，プリンストン大学，オハイオ州立大学，
およびスタンフォード大学において基礎面
に踏み込んだ学術的にも価値のある研究が
進められていた。我が国においては，自動車
エンジンの燃費向上を狙った実用指向のプ
ロジェクトが NEDO 予算により行われてい
たが，プラズマ支援燃焼の物理・化学的機構
の解明に踏み込んだ研究はあまり行われて
いなかった。プラズマ・核融合学会の専門委
員会活動として「プラズマ支援燃焼研究会」
と称する研究会が本研究の代表者らによっ
て 2 回開催された経緯があるものの，基礎面
での研究はアメリカ等に比較して大きく立
ち後れていた。 
 このような中，研究代表者らは，平成 22
年度から 24 年度に実施した基盤研究(B)によ
り，定常予混合バーナー火炎におけるプラズ
マ支援燃焼に関する研究を行い，プラズマ支
援燃焼のマクロな挙動に関するある程度の
知見を得たが，プラズマによる燃焼特性改善
効果の大元はどのようなラジカルの作用に
よるものかなどのプラズマ支援燃焼に関す
るミクロな理解は不十分な状況にあった。 
 
２．研究の目的 
 本研究は，プラズマ支援燃焼に関するミク
ロな視点での理解を得ることを目的とした。
特に，非平衡プラズマが生成するどのような
化学的活性種（ラジカル）が燃焼化学反応を
活性化させるのかを理解することに重点を
おいた。そのために高度なレーザー応用計測
を用いた実験を行うとともに，燃焼化学反応
系のシミュレーション解析を行う研究計画
を立案した。 
 
３．研究の方法 
 シミュレーション研究では，商用の化学反
応解析ソフトウエアである Chemkin を導入
し，プラズマが生成するラジカルを時間発展
化学反応レート解析の初期値として導入し，
非平衡プラズマ生成ラジカルが燃焼化学反
応にどのような変化を及ぼすかを調べた。 
 実験研究では，定常予混合バーナー火炎に
誘電体バリア放電を重畳する実験装置，およ
び，誘電体バリア放電のアフターグローガス
中でのレーザー着火実験装置を構築した。前
者は，火炎中央部の未燃ガス領域から半径方
向外側に向かって火炎帯および既燃ガス領
域に至る空間変化から着火・燃焼過程の詳細
を調べるアプローチであり，後者は，レーザ
ー照射位置から外側に膨張する火炎核の伝
播の様子の時間分解計測から着火過程の詳
細を調べるアプローチである。 

計測には，発光分光法，レーリー散乱法，
シャドウグラフ法，およびレーザー誘起蛍光
法などの光学的計測方法を適用した。発光分
光法により高エネルギー電子の量をモニタ
ーするとともに，火炎の形状および発光種
（分子）の回転温度を調べた。レーリー散乱
法により火炎付近での原子・分子密度を測定
し，ガス温度の空間分布を求めた。シャドウ
グラフ法を用いて，レーザー着火実験におけ
る火炎核の伝播の様子を可視化した。レーザ
ー誘起蛍光法によりプラズマおよび火炎中
のOHラジカル密度および原子状酸素密度を
測定し，燃焼特性との相関を調べた。 
 
４．研究成果 
(1) 非平衡効果の確認 
 図 1 は，メタン／酸素／アルゴンの予混合
バーナー火炎に誘電体バリア放電を重畳さ
せる実験において，誘電体バリア放電の放電
条件を様々に変化させ（印加電圧および周波
数を変化），火炎半径とアルゴンの発光強度
との関係を調べた結果である。予混合バーナ
ー火炎では，火炎中の燃焼速度が増加すると，
火炎長が短縮し火炎半径が収縮する。したが
って，図 1 の縦軸の火炎半径は燃焼速度の目
安となり，火炎半径が小さいほど燃焼速度が
大きいことを表している。一方，誘電体バリ
ア放電を重畳しない火炎ではアルゴンの発
光は観測されないが，誘電体バリア放電を重
畳するとアルゴンの発光が観測されること
から，アルゴンの発光強度は電子衝突励起反
応による電子励起状態アルゴン原子（励起閾
値 11 eV 以上）の生成レートをあらわすもの
であり，これにより火炎に供給された高エネ
ルギー電子の量をモニターできる。燃焼速度
は燃焼化学反応のレートに依存し，熱平衡下
の通常の燃焼ではガス温度のみで決まるが，
図 1の実験では誘電体バリア放電の重畳によ
りガス温度に変化が生じないことがレーリ
ー散乱計測により確かめられている。したが

図 1 誘電体バリア放電重畳予混合バー
ナー火炎における火炎半径とアルゴンの
発光強度との間の関係。 



って，図 1 は高エネルギー電子の非平衡効果
により燃焼速度が増加することを示す結果
である。 
 
(2) 燃焼化学反応活性化に寄与するラジカル
種の同定 
 本研究で用いた誘電体バリア放電は放電
電圧に矩形波を用いており，電圧の立ち上が
りおよび立下り時刻において間欠的なパル
ス放電が発生する。周波数が 1 kHz の場合の
放電電圧および放電電流の時間変化を図 2(a)
に示した。このようなパルス放電に対する火
炎諸量の時間応答の測定から，プラズマによ
る燃焼特性改善のキーとなるラジカルを探
索・同定した。 
 図 2(b)はアルゴンの発光強度の時間変化で，
放電電流が流れる時間帯において高エネル
ギー電子が間欠的に生成されることを示し
ている。本実験で用いた誘電体バリア放電は
非対称型であるため，放電電圧の立下りのタ
イミングにおいてより多くの高エネルギー
電子が生成されている。図 2(c)はレーザー誘
起蛍光法で測定したOHラジカル密度の時間
変化で，誘電体バリア放電を重畳しない場合
のOHラジカル密度で規格化して示している。
誘電体バリア放電を重畳するとOHラジカル
密度は増加するが，その増加はパルス的では
なく，パルス電流（高エネルギー電子の間欠
的生成）に対する応答が見られない。このこ
とから，OH ラジカル密度の増加はプラズマ
支援効果の結果のひとつであって，大元の機
構とは考えられない。図 2(d)は OH ラジカル
の発光強度，即ち OH(A2Σ+)密度の時間変化
であり，誘電体バリア放電を重畳しない場合
の値で規格化して示している。電流の立下り
時期，即ち，高エネルギー電子の量が多いタ
イミングで観測されたOHラジカル発光強度
の方が電流の立ち上がり時期に観測された
値より小さいことに注意を要する。これは，
OH(A2Σ+)の生成が電子衝突励起によるもの
ではなく，化学反応による OH(A2Σ+)の生成
(Chemiluminescence)が無視できないことを
示している。OH ラジカルの発光強度は高エ
ネルギー電子の間欠的生成に応答している
ことから，OH(A2Σ+)を生成する化学反応過程
は高エネルギー電子の直接的影響を受けて
いると考えられる。図 2(e)はレーリー散乱法
で測定したガス温度の時間変化で，高エネル
ギー電子の生成によりガス温度が増加して
いないことを示している。図(f)は，基底状態
および A2Σ+状態 OH ラジカルの回転温度の
時間変化である。誘電体バリア放電の重畳に
より基底状態OHラジカルの回転温度は低下
しており，基底状態 OH ラジカルの生成化学
反応過程が高エネルギー電子の効果で変化
したことを示唆している。一方，A2Σ+状態
OH ラジカルの回転温度は高エネルギー電子
が間欠的に生成されるタイミングでパルス
的に低下している。したがって，高エネルギ
ー電子の影響下で化学反応によって生成さ

れる OH(A2Σ+)は「冷たい OH(A2Σ+)」である
と言える。 
 文献調査を行ったところ，Becker らにより
1960 年代に実施された研究がみつかった(K. 
H. Becker and D. Kley, Chem. Phys. Lett. 4, 
62 (1969)) 。 こ れ による と ， CHO+O 
OH(A2Σ+)+CO の反応は回転温度の低い
OH(A2Σ+)を生成すると報告されている。した
がって，プラズマが生成する高エネルギー電
子が酸素分子を解離し，酸素原子を生成する
ために，高エネルギー電子が間欠的に生成さ
れるタイミングで「冷たい OH(A2Σ+)」が生
成しているものと考えられた。 
 次に，2 光子レーザー誘起蛍光法により酸
素原子密度の計測を行った。図 3 は，誘電体
バリア放電を重畳しない場合の値で規格化
した酸素原子密度であり，予混合バーナー火

図 2 誘電体バリア放電重畳予混合バーナ
ー火炎における(a)放電電圧および放電電
流，(b)アルゴンの発光強度，(c)OH ラジカ
ル密度，(d)OH の発光強度，(e)ガス温度，
および，(f)基底状態および励起状態 OH の
回転温度の時間変化。 



炎の半径方向構造における余熱帯(r=1 mm)
および火炎帯(r=1.5 mm および r=2 mm)に
おける時間変化を示している。図からわかる
ように，余熱帯における酸素原子密度は高エ
ネルギー電子が間欠的に生成されるタイミ
ングで激しく変動している。余熱帯において
誘電体バリア放電の効果により生成された
酸素原子は高い反応性を持ち，生成後ただち
に燃焼化学反応によって消費され，一時的に
オーバーシュートのような状態に陥るため，
酸素原子密度が振動するものと考えられる。
一方，火炎帯における酸素原子密度には顕著
な時間変化がなく，燃焼化学反応によって生
成される酸素原子が誘電体バリア放電によ
って生成される酸素原子よりはるかに多い
ことをあらわしている。 
 以上の結果を総合的に考えると，プラズマ
支援による高エネルギー電子の供給に直接
的に応答する重要なラジカルは酸素原子で
あり，余熱帯における酸素原子の生成がプラ
ズマ支援燃焼効果の大元であると考えられ
る。この理解は，Chemkin を用いた化学反
応レート解析において，誘電体バリア放電で
生成可能な密度の酸素原子（着火後の酸素原
子密度より桁違いに低い）を初期値に用いる
と着火遅れ時間は速まる結果として再現さ
れ，プラズマ支援燃焼における酸素原子の寄
与がシミュレーションによっても確認され
た。 
 

(3) 誘電体バリア放電のアフターグローガス
中におけるレーザー着火実験 
 定常予混合バーナー火炎の余熱帯の厚さ
は 0.5 mm 程度であり，余熱帯領域における
プラズマ支援効果を詳細に調べるには非常
に高い空間分解能の計測が必要となる。火炎
帯においては燃焼化学反応によるラジカル
の生成が支配的となり，プラズマ重畳の効果
を見出すことは難しい。定常予混合バーナー
火炎の中心から半径方向外側に向かっての
構造は，未燃ガス，余熱帯，火炎帯，および
既燃ガスからなるが，これをパルス着火過程
に置き換えると，それぞれ，着火前のガス，
低温酸化反応の時間帯，着火の瞬間，および
燃焼後のガスに対応する。低温酸化反応の時
間帯は余熱帯にあたり，数ミリ秒持続するの
で，低温酸化反応の時間帯の時間分解計測は
比較的容易であり，これにより着火（火炎帯）
に至る以前のプラズマ支援効果が顕著な時
間帯における反応過程を調べられると考え，
その実現のため，誘電体バリア放電のアフタ
ーグローガス中での着火実験装置を構築し
た。この装置では，時間発展現象のトリガー
をリモートな方法で実現するため，パルス
YAG レーザーの集光照射（レーザー着火）を
採用した。 
 図 4 はレーザー着火後 1.5 ms 経過した時
点における火炎核の伝播の様子をシャドウ
グラフ法で撮影した結果を示している。図の
下部にガスノズルがあり，その下方において
同軸型の誘電体バリア放電が生成されてお
り，ノズルから約 5 mm 離れた位置に YAG

図 3 予混合バーナー火炎のノズルから 3 
mmの位置における半径方向の3点で測定
された酸素原子密度の時間変化。 

図 4 レーザー着火後 1.5 ms が経過した
ときの火炎核のシャドウグラフ像。(a)誘
電体バリア放電を重畳しない場合，(b)誘
電体バリア放電を重畳した場合。 

5 mm

レーザー
着火点

ノズル

(a) DBD無

(b) DBD有



レーザーパルスを集光照射している。レーザ
ー照射点から外側に向かって伝播する火炎
核が観察された。火炎核の内側は既燃ガスと
なり，火炎核の外側に低温酸化反応が生じる
部分と未燃ガスがある。この実験条件におけ
るガス流はほぼ層流であることが確かめら
れており，レーザー着火点はガス流にのって
鉛直上方に移動し，レーザー着火から 1.5 ms
が経過した図 4の時点では図中に描いた位置
に移動している。 
 図からわかるように，誘電体バリア放電を
生成すると，特に鉛直下方（ノズル方向）に
伝播する火炎帯の伝播速度が大きくなった。
また，誘電体バリア放電を生成した場合に鉛
直下方に向かう火炎核には複雑な凸凹形状
が認められる。火炎核の伝播速度は燃焼速度
を反映しており，燃焼化学反応のレートが増
加すると火炎核の伝播速度が速まると考え
られる。したがって，誘電体バリア放電のア
フターグローガス中では燃焼速度が速まる
と言うことができ，それは，誘電体バリア放
電から供給されるラジカルの効果によるも
のと考えられる。 
 酸素およびアルゴンの予混合ガスを水中
にバブリングすることにより水蒸気を添加
し，ガスノズルの上方における OH ラジカル
密度の空間分布をレーザー誘起蛍光法によ
って測定した。その結果，図 5 に示すように，
OH ラジカル密度はノズルからの距離に対し
て指数関数的に減少し，ノズル直上の OH ラ
ジカル密度はノズルから 15 mm 離れた位置
でのOHラジカル密度に比べて一桁程度高密
度であることがわかった。メタン／酸素／ア
ルゴンの予混合ガスに水蒸気を添加し，図 4
に示したのと同じ方法で火炎核の伝播を調
べると，やはり，鉛直下方に伝播する火炎核
の伝播速度は鉛直上方に伝播する火炎核の
伝播速度より大きく，火炎核はノズル付近で
複雑な形状に変化することが観察された。即

ち，火炎核の伝播速度は OH ラジカル密度の
高い空間領域で大きく，OH ラジカルが火炎
核の伝播に影響を与えている。このように，
誘電体バリア放電から供給されるOHラジカ
ルの密度と火炎核の伝播の間には相関があ
り，水蒸気が添加された条件では H2O の電
子衝突解離で生成されたOHラジカルが低温
酸化反応を活性化させ，プラズマ支援燃焼効
果の大元として働く可能性が示唆された。 
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