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研究成果の概要（和文）：プラズマと液滴の相互作用解明を目的とし、大気圧プラズマにおける液滴挙動・誘起
される液滴内の反応、コロナ放電とエレクトロスプレーの相互作用、について取り組んだ。
大気圧プラズマ内の液滴を高速度カメラで観測し、液滴の帯電状態と液滴挙動を明らかにした。また、プラズマ
中の単一液滴の帯電・プラズマ誘起液相反応に関するモデルを構築し、液滴内に誘起される反応の詳細を解析し
た。
コロナ放電を伴うエレクトロスプレーにおける微小液滴の放出過程を高速度カメラで観測し、コロナ放電に伴う
円錐状液体形状（テイラーコーンと呼ばれる）先端の振動と曲率半径に起因した電界が放電と液滴放出の特性を
決定することを解明した。

研究成果の概要（英文）：In order to clarify the interaction between plasma and droplet, we have 
studied the droplet behavior and the plasma-induced reactions in the droplet in dielectric barrier 
discharge, and the interaction between corona discharge and electrospray.
The droplets in the dielectric barrier discharge were observed by a high-speed camera, and the 
charging and the motion of the droplets were clarified. A model for the charging and plasma-induced 
liquid-phase reaction of a single droplet in a plasma was developed, and the details of the reaction
 induced in the droplet were analyzed.
The electric field caused by the oscillation of the Taylor cone tip and the change of the curvature 
radius during the corona discharge determines the characteristics of the discharge and the droplet 
emission, depending on various characteristics of the droplet.

研究分野：プラズマエレクトロニクス

キーワード： プラズマ液体相互作用　液滴　エレクトロスプレー　コロナ放電　誘電体バリア放電　放電数値解析

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
近年、液体と接するプラズマに誘起された液中反応が注目され、材料科学、環境、医療などの応用分野で研究さ
れている。これらは、プラズマから入射した電子やイオン、ラジカルによる液面での反応を起点とするものであ
るため、効率化の観点から比表面積の大きな液滴の活用は有望である。本研究で解明したプラズマ内の液滴挙
動、および、プラズマに誘起される液滴内反応やその時定数は、プラズマと液滴の相互作用を利用する上での基
本的な考え方や設計指針を与えるものである。また、エレクトロスプレーではコロナ放電の発生を避けてきた
が、コロナ放電と液滴放出の関係が分かったことにより、積極的に反応を利用したプロセス展開が期待できる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 近年，液体と接するプラズマ（以降，気液界面プラズマと表記）に誘起された液中反応が注目
されており，材料科学，環境，医療などの広い応用分野を対象として研究が進められている。こ
れらは，原則として，プラズマから液面へ入射した電子やイオン，ラジカルが液相側気液界面層
に濃縮され，ここを起点とした特異な液中化学反応を誘起するものである。これらは“面”にお
ける反応であり，効率化の観点で考えるならば，比表面積の大きな液滴の活用は有望である。 
プラズマ中に液滴を導入した場合に起こりうる現象として，(i)プラズマ中で液滴は微粒子と
同様に振る舞って負に帯電，(ii)プラズマ中のラジカル等の粒子が溶解することで液滴中に液相
反応場を形成，(iii)液面への電子やイオンの入射に伴い液中反応形成に寄与，(iv)液滴が気化する
ことでガス組成を変化，といったことが考えられる。したがって，応用に際しては，このような
効果を吟味した上で，発現する機能を設計・制御する必要がある。 
 これまでにもプラズマと液滴を用いた研究は行われている。我々は，プラズマによるガス状窒
素酸化物の分解処理に対して，放電プラズマ中への液滴の導入をいち早く行った（S. Daito, F. 
Tochikubo, T. Watanabe, Jpn. J. Appl. Phys. 38, (2000) 4914）。また，山形大の南谷等は，水処理の手
法として，ミスト化した処理対象水をパルス放電プラズマ中に導入し，その効果を検証している
（Y. Minamitani et al., IEEE Trans. Plasma Sci. 36, (2008) 2586）。材料分野に目を向けると，東大の
伊藤等は，プラズマ支援インクジェット印刷法を開発し，ポリイミド上で良好な導電性の銀ライ
ン形成に成功した（M. Tsumaki, K. Nitta, S. Jeon, K. Terashima, T. Ito, J. Phys. D 51 (2018) 30LT01）。 
これらの研究では，応用が先行して成果を上げているが，効果的に液滴を利用するためには，応
用の基盤となる学理，即ち，プラズマと液滴の物理的・化学的な相互作用の解明が必須である。 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は，プラズマと液滴の物理的・化学的な相互作用を実験，及び，シミュレーショ
ンによって解明することである。特に，(i)誘電体バリア放電へ液滴を導入した系，(ii)コロナ放
電を伴うエレクトロスプレーの系，の 2種の系において，実験とモデリング・数値解析からプラ
ズマと液滴の相互作用の解明を目的とする。前者では，均一なグロー放電様のプラズマ内に液滴
を導入した際の液滴の挙動，プラズマによって液滴内に誘起される反応やその時定数を明らか
にすることを目的とする。また，後者では，安定した液滴放出が可能であるエレクトロスプレー
において，エレクトロスプレーとコロナ放電の相互作用を解明することを目的とする。 
 
３．研究の方法 
(1) 誘電体バリア放電における液滴挙動と液滴内に誘起される化学反応 
① 実験 
 Fig. 1に示すように，大気圧 He中で平行平板型の誘電体
バリア放電を形成する。ここで，誘電体はアクリル，誘電
体の厚みは 1 mm，電極間ギャップは 3 mm，電極半径は 20 
mmまたは 10 mmとした。片側の電極を接地し，もう片側
の電極に正弦波電圧（周波数 100 kHz, 10 kHz, 1 kHz）を印
加して誘電体バリア放電を発生させた。放電時の電圧波形
と電流波形は高圧プローブと電流プローブで計測し，オシ
ロスコープ上でモニターした。時間平均した発光種と発光
強度は小型分光器で計測した。 
 Fig. 1 の誘電体バリア放電上部にインクジェットシステ
ム（クラスターテクノロジー社製）を設置し，直径 100 m
程度の水滴を電極間に射出する。このときの液滴の挙動を，
ズームレンズ（VS TECHNOLOGY, VSZ-10100）を介して高速度カメラ（Photron, FASTCAM SA3）
で観測した。 
 
② シミュレーション 
 Fig. 2はプラズマ中の単一液滴におけるプラズ
マシミュレーションモデルである。大気圧 He中
の直流グロー放電，または誘電体バリア放電を想
定し，その中に直径 8 mの液滴を置く。プラズ
マ中では電子とHe について局所電界近似により
密度連続式を，また，液滴中では溶液の種類に応
じたイオン種，中性化学種とそれらの反応を考慮
した密度連続式を計算し，全領域に対してポアソ
ンの式で電位分布を計算した。境界条件として，
プラズマから液滴へ入射した電子は直ちに水和

 
Fig. 1 大気圧 He中に形成される
誘電体バリア放電 

 
Fig. 2 プラズマ中の単一液滴における 
シミュレーションモデル 



電子に変わり，He はH O への電荷交換衝突を経てH とOHに変換されるものと仮定した。また，
液滴から十分に離れた位置（Fig. 2で原点から Rの球面上）ではプラズマは液滴の影響を受けな
いものとして境界条件を設定した。このモデルにより，プラズマ中での液滴の帯電とこれに伴う
デバイ遮蔽，プラズマにより誘起される液滴内の反応過程を調べることができる。液滴の水溶液
として，NaCl水溶液，AgNO 水溶液を想定した。 
 また，液面に電子が入射した場合，どの程度の深さまで電子が浸透して水和電子に変換される
か，入射電子によって電離や解離がどの程度起こるかを調べるために，モンテカルロ法を用いて
電子の軌跡を追跡して評価した。 
 
(2) コロナ放電とエレクトロスプレーの相互作用 
① 実験 
 Fig. 3に示すように，液体を供給するための内径 0.5 mm，
外径 0.8 mmの SUS製ノズル電極を接地し，このノズル電
極の上方に設置した平板電極に直流電圧を印加する。この
とき，電界が集中するノズル電極側ではテイラーコーンが
形成されて液滴が放出されるとともに，テイラーコーン先
端部の電界がコロナ開始電界を超える場合は同時にコロナ
放電（トリチェルパルス放電）が形成される。電極間距離
は 3 mm, 5 mm, 10 mmで変えた。液体として 1 wt%のドデ
シル硫酸ナトリウム（SDS）溶液，エチレングリコール（EG）
溶液，および，四ホウ酸ナトリウム十水和物で導電率調整
した EG 溶液を用いた。これらの溶液を用いた理由は，表
1に示したように，導電率，表面張力，粘度といったテイラ
ーコーン形成に重要となるパラメータが大きく異なるため
である。電極間の電圧は高圧プローブで，また，放電電流
はノズル電極側の抵抗の電圧降下より計測した。テイラー
コーンの形状や液滴放出は放電電
流 と同 期し て高 速度カ メラ
（Photron, Mini AX200）で観察し
た。更に，532 nmのレーザー光を
用いて，Mie散乱による液滴の計測
を行った。 
 
② シミュレーション 
 エレクトロスプレーを伴うコロナ放電の特性を定性的に理解するために，同心球殻型電極間
で形成されるトリチェルパルス放電の一次元数値解析を行った。支配方程式は電子，負イオン，
正イオンに対する密度連続式とポアソンの式である。 
 
４．研究成果 
(1) 誘電体バリア放電における液滴挙動と液滴内に誘起される化学反応 
① 大気圧 He中の誘電体バリア放電内の液滴挙動 
 Fig. 4は Fig. 1に示した大気圧 He中の誘電体バリア放電
（100 kHzで駆動）内に直径約 90 mmの水滴を導入した際
の，放電部下端における液滴挙動である。印加電圧の周波
数が 100 kHzの場合は，電極間でプラズマが維持されるこ
とがわかっている。液滴導入時の射出速度は 3.4 m/s 程度
であるが，水滴は速度や粒径の大きな変化を伴わずにプラ
ズマ内を通過した。即ち，低温プラズマ中で，水滴はあま
り蒸発を伴わずに導入可能であることを示唆する。Fig. 4(b)
では，水滴は電極下端部でトラップされているが，これは，
プラズマ中で負極性に帯電した水滴が，両極性拡散に伴う
電界の影響を受けていると示唆される。 
 印加電圧の周波数を 10 kHzとした場合， 水滴は誘電体
バリア放電内へ進入しにくくなり，また，進入した水滴も電極方向へ加速されやすくなった。10 
kHzの場合，電子はパルス的に存在するために電極間では正イオンが支配的となることがわかっ
ている。したがって，水滴は主として正極性に帯電していることが示唆される。 
 以上，誘電体バリア放電内の液滴挙動は，放電構造に起因した液滴の帯電状態の影響を強く受
けることが実験的に確認された。 
 
② プラズマ中の液滴の帯電過程，および，プラズマに誘起される液滴内反応の数値解析 
典型的な解析結果として，プラズマ密度10  cm ，プラズマ中の電界1000 V/cmの条件下，
半径 4 m，濃度10  mol/LのAgNO 水溶液の液滴を導入した際の帯電過程と液滴内反応につい
て示す。Fig. 5は液滴の帯電が定常に達した時点での液滴周りの電子とHe の密度分布，および，

 
Fig. 3 コロナ放電を伴うエレク
トロスプレーの実験装置概略 

表 1 各溶液の特性 
 1wt% SDS EG 純水 
導電率(mS/cm) 1.10 0.003 0.005 
表面張力(mN/m) 35 48 72 
粘度(mPa s) 0.9 16 0.89 

 

 
Fig. 4 大気圧 He中の誘電体バリ
アコロナ放電内の液滴挙動． 
(a) 放電なし，(b)放電あり． 



電位分布である。帯電が定常状態に達する時間は 1 s 以下であり，短時間で定常に達すること
が分かった。なお，この時間はプラズマ密度や液体の導電率にも強く依存することを確認してい
る。液滴の周りはデバイ遮蔽によりシースが形成され，液滴自体は負に帯電する。 
 液滴内のAg 濃度分布の経時変化を Fig. 6 に示す。Ag は主にプラズマから液面へ入射した電
子，He を起源とする水和電子や OH の反応するために，界面近傍から反応が進行する。Ag は

10 ms以下の時間で，酸化反応によってAgOH やAg に，また，還元反応によってAg, Ag , Ag ,  
Ag などへ変換されることが確認された。 
 以上，プラズマ中の液滴の帯電過程，プラズマに誘起される液滴内反応に関するモデルを構築
し，数値解析によって液滴内の反応を詳細に予測することに成功した。ここでは大気圧直流グロ

ー放電中の液滴について示したが，誘電体バリア放電など，様々な放電形態に対して適用可能で
ある。 
 
(2) コロナ放電とエレクトロスプレーの相互作用 
  Fig. 7 は 1wt%SDS 溶液を用いたときの放電電流波形とテイラーコーン先端形状の関係を示し
たものである。電流波形はトリチェルパルス放電様の電流パルス群で構成され，その電流パルス
数，電流パルス間の時間，および，電流パルス
群が現れる周期は用いる溶液の特性（特に粘
度）や印加電圧に依存する。高速度カメラでの
観測結果より，電流パルス群の最初の電流パル
ス発生時（Fig. 7(a)の 21 s付近）でテイラーコ
ーン先端が最も伸長し，その後にこの先端部が
千切れて放出される様子が確認された。コロナ
放電を伴わないエレクトロスプレーでは，粒
径，帯電量，表面張力で決定されるレイリー限
界によって液滴が放出されるが，コロナ放電を
伴う場合の液滴放出機構は異なることが明ら
かとなった。 
 コロナ放電の発生は電界強度に依存し，電界
強度はテイラーコーン先端形状に依存するの
で，放電電流波形とテイラーコーン先端の曲率
半径，位置の関係を高速度カメラの画像より詳
細に調べた。Fig. 8に示すように，テイラーコ
ーン先端は電流パルス群の発生周期と同期し
て振動しており，先端部の曲率半径は電流パル

 
Fig. 5 液滴の帯電が定常に達した時点での(a)電子密度，(b)He 密度，(c)電位分布． 

 
Fig. 6 液滴内のAg 濃度の密度分布． 

 

Fig. 7 SDS溶液を用いたときの放電電流波
形とテイラーコーン先端形状の関係．印加
電圧は 5.5 kV，電極間距離は 10 mm． 



ス群の最初の電流パルスが発生するときに最小
となる，即ち，電界が最大となることが確認され
た。 
本研究では，実験結果の考察を踏まえ，周期的
に時間変化する曲率半径を導入して，負極性コロ
ナ放電の数値解析を行ったところ，実験で得られ
ている電流波形の再現に成功した。 
以上により，コロナ放電を伴うエレクトロスプ
レーにおいて，テイラーコーン先端部の振動，こ
れに伴う曲率半径との関係より，コロナ放電とエ
レクトロスプレーの相互作用を明らかにした。さ
らに，印加電圧として，直流電圧に交流電圧を重
畳することにより，液滴の放出を制御可能である
ことも示した。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

Fig. 8 SDS溶液を用いたときの放電電流
波形とテイラーコーン先端の曲率半径，
位置の関係．実験条件は Fig. 7と同じ． 
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