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研究成果の概要（和文）：3次元粒子のプラズマによる均一な表面改質が可能な噴流層型プラズマリアクターを
新たに開発した。実験ではＰＰ粒子を試料として用い、プラズマ条件や流動化条件が粒子表面改質に与える影響
について濡れ性を指標として評価を行った。
噴流層型プラズマリアクターを用いて3次元立体構造を有する粒子の均一な表面改質が可能であることが明らか
となった。粒子の表面改質は短時間の処理でも行われるが、処理時間を長くするほどさらに均一に改質可能であ
った。また粒子の表面改質は流動化開始速度に近いほど均一なプラズマ処理が行えることが明らかとなった。

研究成果の概要（英文）：The spouted bed type plasma reactor, which combined with a spouted fluidized
 bed and the plasma generating device, for the uniform and continuous surface treatment of 3-d 
particle　was newly developed, and the effect of plasma condition,  such as electrical voltage, and 
the fluidized conditions, such as fluidized velocity and the number of particles, on the performance
 of PP particles surface reforming with the reactor was evaluated. To evaluate the reforming 
performance, wettability of the particle before and after the plasma treatment was measured. It was 
also found that the PP particle surfaces are reformed uniformly by using the fluidized bed plasma 
reactor, and the surface reforming of the particles was immediately improved. The fluidized 
condition and plasma condition influenced on the particle reforming. It is also found that uniform 
surface reforming could be done at minimum fluidization velocity, but electrical voltage unaffected 
on surface reforming at all.

研究分野： 化学工学

キーワード： プラズマ　流動層　表面改質

  ４版



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
 
大気圧下でのプラズマ装置が開発されて

以来、様々な分野においてプラズマが利用さ
れており、一般的に、物体に対してプラズマ
処理を行うことにより、表面改質処理、表面
のクリーニング、静電気除去といった様々な
効果を与えられることが知られ、また物体表
面にプラズマ処理を施すことにより、様々な
機能を物質表面に付与可能であることが明
らかとなっている。 
現在の大気圧プラズマ装置は、ダイレクト

型とリモート型に大別されている。ダイレク
ト型はプラズマ発生部に処理対象物を設置
し、プラズマ処理を直接行う方法であり、処
理可能物は一般的に薄く、均一な 2 次元平面
に限られている。一方のリモート型は電極間
で生成したプラズマをガス流で押し流し処
理対象物に吹きかける方法であるため、比較
的処理対象物の形状を選ばないという利点
を有している。しかしながら粒子などの 3 次
元構造を有する物体へのプラズマの均一照
射は困難であり、プラズマ装置や粒子を回転
させるなどの工夫が必要となっていた。その
ため、本研究開発では粒子とガスの均一接触
が可能な噴流層とプラズマジェットを発生
させるプラズマノズルを一体とした噴流層
型プラズマリアクターの開発を新たに行っ
た。 
噴流層型プラズマリアクターは噴流層と

リモート型プラズマ装置を組み合わせた新
しいプラズマ処理装置であり、噴流層下部よ
りプラズマジェットを投入することで粒子
の流動化を行うと同時にプラズマ処理を行
える装置である。そのため、処理対象粒子へ
の均一、かつ連続的なプラズマ照射が可能と
なることから、粒子表面の均一改質が可能と
なっている。また、粒子の表面改質だけでは
なく、触媒粒子等を流動化媒体として用いる
場合においては触媒と反応ガスのプラズマ
による均一反応も期待ができる。しかしなが
ら、噴流層を用いたプラズマリアクターに関
する研究開発は皆無であり、噴流層プラズマ
リアクターにおける粒子の均一反応性やプ
ラズマ条件が反応に与える影響については
一切明らかになっていない。 
 
２．研究の目的 
 本研究開発では新たに流動層プラズマを
製作するとともに、製作した流動層プラズマ
リアクターにおける粒子表面改質を行い、プ
ラズマ条件や流動化条件が粒子表面改質に
与える影響について明らかにすることを目
的とする。 
 
３．研究の方法 

Fig.1 にプラズマ装置と噴流層を組み合わ
せた噴流層型プラズマリアクターの概略図
を示す。また Fig.2 に粒子充填後の噴流層型
プラズマリアクターの装置写真を示してお

く。処理対象粒子を投入する噴流層は内径 40 
mm、長さ 250 mm のガラス製で、ガス導入部
の内径は 12.6 mm、テーパーは 60°の角度で
ある。ガス導入部にシリコン栓を用いてプラ
ズマ装置を挿入することで、プラズマジェッ
トを用いて層内粒子の流動化を行っている。
Fig.3 にリモート型プラズマ装置（プラズマジ
ェット形成部）の概略図を示す。装置は、誘
電体バリア方式のプラズマジェット装置で、
直径 1.5 mm の銅製の棒を内径 1.5 mm、肉厚
0.6 mm の石英管でシールを施した電極を外
径 7.2 mm（内径 6 mm）の枝付石英管に層に
挿入し、石英管の外側に幅 20 mm の銅製シー
トが巻いてある。キャリアガスにはアルゴン
を用い、枝付石英管よりガスを投入し、電極
部を流通させることで、プラズマジェットを
形成させている。銅製の棒および銅製シート
には高周波電源（(株)ハイデン製）が接続さ
れており、高周波電源の電圧は、0 V から 15 
kV まで可変可能であり、また周波数は 0 Hz
から 100 kHz まで変えることができる。ただ
し、本実験における周波数は 20kHz で一定と
した。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig.1,2 Schematic diagram and photo of spouted bed 
plasma reactor 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Fig.3 Schematic diagram of plasma jet device 
 
本実験で用いた処理対象粒子（流動化粒子）
には直径 3mm の真球 PP 粒子を用いた。PP
粒子の比重は、0.90 g/cm3、直径 3 mm の PP
粒子の一個当たりの平均重量は 0.0128 g/個、
標準偏差は 0.0014 である。また、単位表面
積当たりの粒子重量は 452.7 g/m2となる。実
験では、PP 粒子を噴流層内に投入した。アル
ゴンガスを流通させることにより、粒子を流
動させたのち、電極に電圧を印可させること
でプラズマジェットを発生させている。 



本実験では、アルゴンガス流量、電極間電
圧、粒子充填量、およびプラズマ処理時間を
変化させて実験を行った。アルゴンガス流量
は、8 L/min から 40 L/min に変化させ、電極
間電圧は、3 V から 9 V の範囲で実験を行っ
た。粒子充填量については、PP 粒子を 30 個
から 500 個で変化させた。また、ガス流量 30 
L/min、電圧 5 V で一定に保ったまま、処理時
間を 0 min から 30 min に変化させて PP 粒子
のプラズマ処理を行った。 
今回の実験においてはプラズマ処理の評価
として処理前後の PP粒子の濡れ性を用いた。
粒子表面の接触角測定は困難であることか
ら、プラズマによる表面の改質の程度につい
ては、PP 粒子を水に含浸させ、粒子への水の
付着重量を測定することで濡れ性の評価を
簡易的に行った。測定ではプラズマ処理を行
った粒子 10 個を噴流層より取出し、粒子ひ
つつひとつを水に含浸させ、それぞれの粒子
に付着した水の重量を測定した。 
 
４．研究成果 
4.1 噴流層型プラズマリアクター内のプラ
ズマ状態 

PP 粒子 300 個を充填した噴流層とした場
合の流動化開始速度は、約 0.40m/s (流量
19L/min)で、流動化開始速度以上の流速にお
いて良好な流動が観測された。PP 粒子が充填
されているため、プラズマの失活が懸念され
ていたが、アルゴンガスを導入し、電極に電
圧を印可後にも層底部にプラズマが形成さ
れており、粒子の充填により層上部付近にお
いてもプラズマは失活することは無かった。
また、プラズマを照射した状態においても流
動化粒子の良好な流動は保たれており、プラ
ズマ照射時における流動開始速度は、約
0.40m/s であり、プラズマ照射の有無により流
動化開始速度の変化は確認されなかった。 
 
4.2 プラズマ処理粒子の濡れ性評価 

Fig.4 にアルゴンガス流量 30 L/min、印可
電圧 5 kV で一定とし、PP 粒子 300 個を充填
した場合のプラズマ処理時間に対する単位
表面積当たりの水付着重量を示す。粒子 300
個(約 3.84g)充填した場合の層高さは、約
2.8cm であった。プラズマ処理時間 0 min は
未処理粒子を表しており、付着量は 9.3 g/ m2、
標準偏差は 3.0 であった。処理時間 0.5 min に
おいて、未処理粒子に対し、付着した水の重
量は約 4.2 倍になっており、プラズマを照射
することにより表面の濡れ性が向上し、粒子
表面改質が進んでいることが明らかとなっ
た。しかしながら、処理時間を 30 min まで長
くした場合においても付着した水の重量変
化は 0.5min 以降あまり見られなくなった。た
だし、処理時間 0.5min 粒子の標準偏差 7.16
に対して処理時間 10 min の標準偏差は 4.73
に減少していることから、処理時間が短い場
合には付着水重量にはバラつきが見られ、粒
子の均一プラズマ処理ができていないと考

えられ、プラズマ処理時間を長くすることで
均一な粒子改質が可能であると考えられる。
ちなみに、噴流層を用いず、プラズマジェッ
トで粒子一個を 3 min 炙った場合の単位面積
当たりの付着水重量は 33.95 g/m2であり、噴
流層型プラズマリアクターを用いて改質し
た粒子の濡れ性とほぼ変わらず、噴流層型プ
ラズマリアクターにより 3 次元構造を有する
粒子の均一プラズマ表面改質処理が可能で
あることが分かった。ただし、プラズマジェ
ットでひとつひとつ処理を行った場合の標
準偏差は 6.46 と噴流層で処理した場合に比
べて大きく、噴流層を用いた場合の方が、バ
ラつきが少なく均一な処理が可能であるこ
とが明らかとなった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig.4 Effect of treatment time on wettability of PP 
particles 
(Adhesion amount of water on the particles by the time 
change.) 
 

Fig.5 に印可電圧を 5 V、照射時間 3 min、
PP 粒子 300 個を充填し、ガス流量を変化させ
た場合の付着水重量の変化を示す。ガス流量
を変化することで流動状態も大きく変化し、
ガス流量を大きくするとともに、流動状態も
激しくなっている。対してガス流量を小さく
すると、19 L/min 以下では粒子の円滑な流動
は見られなくなった。ガス流量 20-30 L/min
において、ガス流量を増加するとバラつきが
大きくなっていることから、流動化開始速度
に近いほど均一なプラズマ表面改質処理を
行えることが分かった。ガス流量 35 L/min 以
上では、粒子の動きが非常に活発となり、水
の付着重量が減少していることから、プラズ
マ処理能力が低下していると分かった。また、
18 L/min 以下の粒子が流動化しない状態では、
水の付着重量が減少しており、プラズマ処理
が不十分であったことから、粒子が複数堆積
している場合には均一なプラズマ処理が困
難であると考えられる。一方、粒子を流動化
させることで、均一プラズマ表面改質処理が
優位に行えることがわかった。 

 
 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig.5 Effect of flow rate on wettability of PP 

particles 
(Adhesion amount of water on the particles by the 

flow rate change.) 
 
Fig.6 にアルゴンガス流量を 30 L/min、印可

電圧を 5 kV、照射時間 3 min で一定とし、PP
粒子の充填個数を変化させた場合の付着水
重量の変化を示す。PP 粒子 100 から 500 個充
填した際の水の平均付着重量はあまり変化
が見られなかったが、100 個での標準偏差 6.3
に対し 500 個では 4.2 となっており、粒子を
増やすほどバラつきが小さくなっているこ
とが分かった。500 個導入した場合も粒子は
円滑に循環しており、粒子充填量が増えるほ
ど流動化開始速度は高くなるため、流動化開
始速度に近いほど均一なプラズマ表面改質
処理を行えると考えられる。PP 粒子 30 個導
入した場合では、水の付着重量が減少してい
た。これは、層内での粒子の動きが大きくな
りすぎ、逆に、プラズマによる粒子の表面改
質効果が低下しているものと考えられる。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Fig.6 Effect of number of particles on wettability of PP 
particles 
(Adhesion amount of water on the particles by the 
number of particles change.) 
 

Fig.7 にアルゴンガス流量を 30 L/min、照射
時間を 3 min で一定、PP 粒子 300 個を充填し、
印可電圧を 3 kV から 9 kV まで変化させたと
きの粒子単位表面積当たりの付着水重量を
示す。また、印可電圧を大きくした場合の流
動化状態には大きな変化は見られなかった。
印可電圧により平均付着水重量にほとんど
変化は見られず、標準偏差においても大きな
変化は見られないことから、当該の実験にお
ける印加電圧範囲においては表面改質への
影響はほとんどないものと考えられる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig.7 Effect of voltage on wettability of PP particles 
(Adhesion amount of water on the particles by the 
voltage change.) 
 
プラズマ処理を行った物質を大気中に保

管しておくと大気中の水蒸気や酸素などの
接触により物質表面が元の状態に戻ること
が指摘されている。そのため、プラズマ処理
粒子を大気中に一定時間放置し、放置後の濡
れ性についても評価を行った。Fig.8 にアルゴ
ンガス流量 30 L/min、印可電圧 5 kV、プラズ
マ処理 PP 粒子 300 個を充填し、粒子を一定
時間放置した後の単位表面積当たりの水付
着重量の変化を示す。0.5 min、3 min、10 min
のどの粒子においても、プラズマ処理後 1 時
間で水の付着重量が減少しており、時間が経
過すると濡れ性は低下するものと考えられ
る。しかしその後は、24 時間経過した際も水
の付着重量に大きな変化はなく、プラズマ処
理による濡れ性は長時間維持され、表面改質
状態が持続されていることが分かった。また、
標準偏差の時間経過での変化は見られず、時
間経過と改質のバラつきは関係しないと考
えられる。 

Fig.9 にアルゴンガス流量 30 L/min、印可電
圧 5 kV、PP 粒子 300 個を充填しプラズマ処
理を 10 min 行った時の噴流層の温度分布を
示す。計測には赤外線カメラ FLIR T440
（(株)フリアーシステムズジャパン製）を用
い、0 -10min 後の噴流層の温度分布を撮影し
た。プラズマ処理前の噴流層中心温度は
25.3℃、10 min では 26.1℃となっており、10 
min プラズマを照射し続けていても層内はわ



ずか 0.7℃しか上昇しておらず、温度に弱い
物質に対しても連続的なプラズマ照射が可
能であることが分かった。また、処理対象粒
子の流動部についても10minで28℃前後と低
く保たれているため、処理対象粒子に熱的な
損害を与えず、プラズマ処理を行えると考え
られる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig.8 Effect of elapsed time on wettability of PP 
particle 
(Adhesion amount of water on the particles by the 
elapsed time change.) 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig.9 Temperature distribution of spouted bed plasma 
reactor (Temperature changeby the time change.) 
 
まとめ 
プラズマ装置のノズルの先から噴き出すア
ルゴンプラズマジェットにより、粒子を流動
化させると同時にプラズマ処理を行える噴
流層型プラズマリアクターを新たに開発し、
PP 粒子の表面改質実験を行い、以上の知見を
得た。 
 

1. 噴流層型プズマリアクターにより 3次元
粒子の均一表面改質が可能であること
が明らかとなった。また処理時間を変化
させプラズマ処理を行った場合、PP 粒
子の表面改質は 0.5 min 以上で向上し、
処理時間を長くするほど粒子の均一処
理が可能であることが明らかとなった。
処理後の粒子の表面改質状態は初めの
１時間で多少劣化するものの、それ以降
は長時間持続されることが明らかとな
った。 

2. ガス流量を変化させた場合、流動化開始
速度に近いほど均一なプラズマ表面改
質処理を行えることが明らかとなった。
また、非流動化状態では表面改質処理が
弱くなることから、粒子を流動化させる
ことによる均一プラズマ表面改質処理
の優位性が示唆された。 

3. 粒子充填量を変化させた場合において
も、流動化開始速度に近いほど均一なプ
ラズマ表面改質処理を行えることが示
唆された。 

4. 印可電圧を変化させた場合の粒子の濡
れ性にはほとんど変化が見られず、印加
電圧と表面改質の度合いには相関性が
ないことが示唆された。 

5. 噴流層型プラズマリアクターを用いて
プラズマ処理を行った場合、噴流層内の
温度は処理前と比べて大きな変化が見
られず、処理対象粒子に熱的な損害を与
えず、プラズマ処理が可能であることが
明らかとなった。 
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