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研究成果の概要（和文）：　液中難分解性有機物の高効率分解法の確立と水質浄化プロセスの制御を目的とし
て、単一および複数の異径細管内気泡放電現象を活用した新規な水質浄化用小型反応性プラズマデバイスを開発
した。細管長さ、入力電圧および周波数による放電特性と気泡の成長・収縮の挙動との相関、また、処理液の流
動構造や輸送特性およびメチレンブルーの分解特性に関して実験的に明らかにした。
　さらに、ナノパルス放電気泡に関して、気泡内、気泡界面および液相内での酸化ラジカル二次元拡散モデルを
構築し、液中ＯＨのための最適な作動条件を数値シミュレーションで明らかにした。

研究成果の概要（英文）：　A nobel reactive plasma device for water purification was developed 
successfully by utilizing a single or two capillary discharges with sudden expansion diameter. It 
aims at the establishment of decomposition of persistand organic pollutants with high energy 
efficiency and control of water purification process. The correlation between discharge 
characteristics and generated bubble hehavior in the cappillaries, flow pattern, pump performance, 
and decolorization characteristics of methylene blue were experimentally clarified each other.
　The time dependent 2D diffusion model for oxidized radicals in the nano pulsed discharged bubble 
and treated solution outside bubble was successfully established. The optimum operating condition 
for high OH radical concentration in the solution was clarified by comparing with experimental data 
to obtain the high energy efficiency.
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
(1) 21 世紀には、制御不能な水質汚染がます
ます進行し、我が国における環境・エネルギ
ー、バイオテクノロジー等重点分野では、省
エネルギーかつ循環型で人間環境負荷が小
さく、また、環境変化に柔軟で最適に適応で
きる「次世代気液二相流動システム」の構築
が社会から強く要請されている。多様性のあ
る気泡内ナノパルス放電により新規な化学
反応性を付与し、プラズマ・気泡・液体との
多相間相互作用を統合して、時空間マルチス
ケールレベルで高機能化した熱流動システ
ムを構築する本申請者の着想は、革新的であ
る。国内外では、少数の電気工学の研究者が、
単一気泡内放電や電気化学反応性に特化し
て研究しているが、放電気泡流ダイナミクス、
プラズマと気液界面との相互作用や液中ラ
ジカル生成機構と統合研究は皆無である。特
に、放電による微小気泡での物質輸送および
反応性促進研究は、流体工学や放電工学から
強く要請されている。 
 
(2) 本代表者は、平成19年9月～平成22年7月
に日本混相流学会に「機能性流体のマルチス
ケール流動とシステム化」に関する研究分科
会で、プラズマ流体やマイクロバブルを対象
に活発に活動・総括した。また、日本機械学
会、日本混相流学会、日本溶射協会、日本溶
接学会から「学会賞」、「国際プラズマ化学会
議優秀論文賞」、「ロシア・理論応用力学研究
所基礎部門最優秀賞」等の受賞、「機能性流
体・知能流体」の著書や便覧、混相プラズマ
流動システムに関する学理を構築し、国内外
でトップレベルの研究水準である。最近では、
光や放電による液滴・マイクロバブルや気泡
ジェットの高機能化に関する研究に着手し、
日本混相流学会賞技術賞、可視化情報学会学
会賞（映像賞）、特許やマスコミにも取り上
げられ、水処理の企業、ミシガン大学やチェ
コ・プラズマ物理研究所の世界的研究者より
着目されている。 
 
(3) ナノパルス放電プラズマおよび気泡界
面間のナノ・マイクロスケール相互作用と放
電気泡流動システムのマクロスケール性能
を統合したマルチスケールでの物質輸送・電
気化学反応性促進研究は、代表者らの世界ト
ップレベルの機能性混相流体工学の成果を
踏まえた独創的な着想であり、世界に向けて
日本発の流体工学研究のオンリーワン的な
「イノベーション基盤研究」である。これま
で本申請者のプラズマ流動システムの機能
性、混相流動と最適制御に関する受賞やサイ
テーションの多い前の基盤研究Ａの研究成
果の蓄積を基盤として、循環型ナノパルス放
電による気泡内プラズマと微小気泡界面間
のナノ・マイクロスケールでの相互作用や物
質輸送・電気化学反応促進機構と熱流動特性
の解明と研究深化および水質浄化、省エネ媒
体、バイオ技術への革新的応用展開が期待で

きる。 
 
２．研究の目的 
(1) 本研究は、機能性流体工学、混相流体工
学とプラズマ工学を基盤として、太陽光とナ
ノパルス放電により環境負荷が小さく、放電
気泡界面でナノ･マイクロスケールのプラズ
マ－気泡界面電気化学相互作用を活用し、多
様な機能性発現を統合することにより、放電
気泡流動構造および液中ラジカル生成・輸送
による反応性促進機構を解明する。 
 
(2) 実験と計算の統合解析によりマルチス
ケール流動ダイナミクスと非平衡電気化学
反応場の 視点からプラズマ化した反応性気
液二相流体工学に関する新たな学理を構築
する。 
 
(3) ラジカルを内包・射出する放電気泡ジェ
ット発生システムを多目的最適化法を用い
て構築 し、エネルギー効率を評価すること
により、水質浄化、液体燃料、バイオテクノ
ロジー等の液体を媒体とする分野に次世代
革新的な応用展開することを目的とする。 
 
３．研究の方法 
(1) 微小気泡内気体のラジカル化やプラズ
マ化により物質輸送・反応性促進するために、
太陽光照射や気泡内での省エネ型ナノパル
ス放電生成部と微小気泡ジェット発生部を
統合した高効率循環型ナノパルス放電気泡
流動システムを世界で初めて試作する。 
 
(2) 様々な作動条件やシステム形態での微
小気泡熱流動特性やラジカル、イオンによる
液中電気化学反応性促進機構に関して、放電
ストリーマと気泡界面の多相間相互作用や
微小気泡のダイナミクスをマルチスケール
の視点で、実験と計算の統合解析により解明
し、次世代反応性気液二相流体工学の新領域
を創成する。 
 
(3) 脱色、脱臭、液中難分解性有機物の分解
やバイオ燃料の改質、さらには、農水産用生
理活性水の生成を想定して、エネルギー効率
の高い放電気泡流動システム構築のための
重要因子を明らかにし、特に微小気泡界面内
外のラジカル生成と気泡ジェット輸送によ
る高効率な反応性促進のための普遍的な活
用法を確立する。 
 
４．研究成果 
(1) 実験装置は主に、直流高圧電源、回路保
護抵抗、リアクター、電流測定用抵抗から構
成される。リアクターは 2つのリザーバーが
キャピラリー部で接続される構成になって
おり、キャピラリー部には内径の異なる二種
類のガラス管を用いた。 
管径と長さの異なる 2 種類のガラス管を

PDMS (Polydimethylsiloxane)により接続し



ている。ガラス管の長さおよび太さは、それ
ぞれ L1 = 25 mm、L2 =5 mm、φ1 = 1 mm、φ2 = 
2 mm である。左右のリザーバー内にはステン
レス平板の電極を挿入し、細い管側には正極、
太い管側に負極を接続した。リザーバーは、
濃度 1.0 mg/l のメチレンブルー水溶液 60 ml
を満たした。メチレンブルーの導電率は、
NaClを加えることで 1.0－10 mS/cm に調節し
た。電流と電圧波形は、オシロスコープを用
いて測定し、細管内の気泡挙動は、高速度カ
メラ(Fastcam SA-X2、Photron)を使用し撮影
した。 
 小型反応性プラズマポンプの脱色特性を
観察するため、60 分間の電圧印加を行い、一
定時間ごとの左右リザーバー内水溶液の吸
光度を測定し、メチレンブルーの分解量を導
出した。まず、φ1 = 1 mm、L1 = 30 mm、L2 = 
0 mm で直管の場合と比較を行った。次に、印
加電圧値、溶液の導電率の順に変化させ、メ
チレンブルーの分解量を測定することによ
り、装置の最適化を図った（図１）。 

 
図１ 単一細管プラズマデバイス 

 
(2) キャピラリー部が直管および本実験装
置の気泡挙動の時間変化を検討した。直管の
場合は、気泡が膨張し放電が発生し、気泡が
収縮した後、再びジュール熱により膨張する。
この場合、キャピラリー内の溶液の攪拌が十
分でなく、分解の進んだ濃度の低い溶液と反
応するため、OH ラジカルを有効に利用できて
いない。一方で、本実験装置の場合、気泡が
膨張した後、管径差に起因するラプラス圧の
差により気泡が太い管側のリザーバーへ排
出されている。このため、キャピラリー内に
濃度の高い溶液が流入しやすくなり、発生し
た OH ラジカルが濃度の高い溶液と反応する
ことが出来ると考えられる（図２）。 
 
(3) 印加電圧に対するメチレンブルー水溶
液の分解率の変化を検討した。導電率σは、 
1.0 mS/cm である。電圧が大きくなるほど、
太い管側の分解量が大きくなる。一方で、細
い管では分解量が減少し、V = 4.5 kV で最小
となる。 
高速度カメラによる解析から本実験装置

では、液体輸送により生じるリザーバーの水
面差から、気泡が細管側へ逆流する場合があ
る。V = 3.5 kV においては、気泡が細管側へ
逆流し、細管側と太い管側に交互に排出する。
キャピラリー内で脱色された水溶液が両側 

(a) 直管 

  

  

 
(b) 急拡大管 

 

 

 
図２ 気泡挙動 

 
図３ 分解割合 (σ= 1.0 mS/cm) 

 
へ排出されるため、左右リザーバーの分解率
がほぼ同じ値となったと考えられる。一方で、
V = 5.0 kV においては気泡が絶えず発生し、
太い管側に排出することが分かる。電圧の増
加とともに気泡の排出能力が高まり、より多
くの気泡が太い管側へ排出されるため、キャ
ピラリー内で分解された溶液が太い管側へ
偏り、分解率が上昇したと考えられる。電圧
値の増加に伴い、消費電力が増大するため、
本実験装置においては、V = 3.5 kV において
最も分解効率がよい（図３）。 
 
(4) 実験装置は主に、高電圧直流電源、回路
保護抵抗、リアクター、電流測定用抵抗、オ
シロスコープから構成される。リアクターは、
2つのリザーバーを2本の細管(pipe1、pipe2)
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で接続した構成である。細管には、放電時の
発光およびそれに伴う気泡界面の挙動が確
認できるように、内径 1.0 mm のガラス管を
用いた。リザーバーにはそれぞれ 100 mL、導
電率 1.0 mS/cm の NaCl 溶液が満たされてお
り、ステンレス製電極が挿入されている。 2
本の細管は同一高さで、その間隔は 30 mm、
印加電圧は 5 kV である。 
細管長さに伴う放電および気泡挙動の関

係を観察するため、管長さを 10 mm から 30 mm
まで 5 mm 毎に変化させ、放電の様子を高速
度カメラ(Fastcam SA-X2, photoron)を用い
て上方から撮影した。次に、リザーバー内の
流動を観察するため、直径 100 μmのポリエ
チレン粒子をトレーサー粒子として用いて、
細管出口近傍の流速分布をPIVにより求めた
（図４）。 
 
(5) 細管長さが 25 mm の場合の細管内の気泡
長さおよび放電による輝度値の時間変化に
ついて示す。放電の発生とともに急激に気泡
が膨張し、放電消滅後には気泡が徐々に縮小
する。これは、アーク放電で発生した熱によ
り急激に気泡が膨張するためである。この膨
張によって気泡がリザーバーへ排出され、リ
ザーバーから新たな溶液が流入することで
気泡が縮小し、その後、再び放電が発生し気
泡が膨張するというサイクルを繰り返す（図
５）。 
 
(6) リザーバー内細管近傍の水面における
流速分布を可視化した。放電により気泡がリ
ザーバーへ排出されることにより、流れが誘
起され、反時計回りに循環が生じている。リ
ザーバー内での溶液の攪拌によって、リザー
バー内の溶液の濃度が均一になり、分解の促
進が期待できる（図６）。 
 
(7) プラズマ相および液相から構成された
二次元のナノパルス放電気泡モデルを構築
した。気泡の直径は、放電が容易な 2 mm で
一定とし、気泡内作動ガスの組成は、水蒸気、
酸素およびアルゴンであり、それらの組成比
は、0.01、0.01、0.98 である．気泡内の圧力
が気泡の生成初期と消滅時を除いてほぼ大
気圧とし、一定とした。また、気泡内ガス温
度は室温である。 
 気泡内で放電が形成する時に、気泡界面付
近の液体と気体の不連結な誘電率により、界
面の電界が強くなるため、気泡内の界面に沿
って発生するストリーマ（放電路）が生じる。
ストリーマの幅は、放電過程によって変化す
るが、ここでは、その平均値である 0.16 mm
とする。また、ストリーマの進展は実験結果
に基づき、超高感度高速度カメラにより計測
された進展速度を参照し、3×10 cm/sとする。
また、気泡挙動はミリ秒程度であり、ナノ秒
程度の気泡内パルス放電の時間スケールよ
りも極めて小さいため、気泡界面の変形や流
動の影響を無視した（図７）。 

 
図４ 複数細管プラズマデバイス 

 
図５ 気泡の長さと発光強度 

 
図６ 細管近傍の流動場 

 
図７ 二次元放電気泡拡散モデル 

 
(8) 5 kV (2000 Hz)を印加した際の角度 90°
における液相内での OH ラジカルの濃度分布
を検討した。計算時間は、実験から計測され
た気泡形状の安定時間である 18 ms とする。
0 μm は液相側の気泡界面を示し、液相内の
拡散の初期条件として利用される。18 ms の
計算時間内に OH ラジカルが気泡界面から液
相内に最大で 1.2 μm 程度まで拡散したが、
その濃度が 10－11 mol/l に減少した。また、
各位置では時間の発展とともに OH 濃度がプ
ラズマ相からの拡散により増加したため、各
位置での拡散による増加量が反応式に示す
OH ラジカルの消滅反応による減少量と比べ
て、多いことが明らかとなった（図８）。 



 OH + OH → H2O2 

 

図８ 液相中 90°での OH 濃度分布 
 
(9) 9 kV (652 Hz)結果で正規化した上述の
条件下での計算結果と実験による OH の分光
計測の結果を比較した。数値計算の結果は、
気泡界面におけるプラズマ相から液相への
拡散流束の時間平均値を用いた。この結果よ
り、投入電力が一定の場合、低印加電圧・高
周波数(5 kV、2000 Hz)の条件下で OH が最も
多く生成され、実験と計算の結果に定性的に
良い一致が見られた（表１）。 
 

表１ OH 生成の計算と実験の比較 

 Normalized 
OH intensity 
(Experiment) 

Normalized average 
OH diffusion flux at 

bubble interface 
(Numerical 
Simulation) 

5kV 
2000Hz 1.71 158 

7kV 
1034Hz 1.21 1.08 

9kV 
652Hz 1 1 

 
(10) 以上、要するに、細管内放電による気
泡成長・収縮によるポンプ機能と OH ラジカ
ルによる難分解性有機物の分解可能なデバ
イスを開発し、数値シミュレーションと実験
との統合解析により、高エネルギー分解効率
達成のための液中高濃度OH生成のためには、
低電力で、低電圧・高周波の条件を初めて明
らかにした。ResearchGate でも３ヵ月で発表
論文のアクセス数が 100 を越え、国際的にも
我々の成果が注目されている。 
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