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研究成果の概要：希薄な揮発性有機化合物の濃縮・放電プラズマ分解において，閉流路中での大気

圧バリア放電（閉ループ DBD）により連続フロー処理の場合に比べて約 3 倍の分解効率を達成した．

また，ディーゼル排ガス中の極小微粒子（DPM）も電気集塵法により捕集が可能で，局在化させた

DPM と NOx は閉ループ DBD により効率的に同時分解する事を示した．本方式は希薄な気体状有害

物質の処理に非常に有効であることを示した． 
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研究分野：複合新領域 
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１．研究開始当初の背景 
(1) 半導体工場や印刷工場，塗装ブース等か
ら排出される揮発性有機化合物（VOC）や，
ディーゼルエンジン排ガス中の NOx や微粒
子（DPM）等の気体状有害物質は人体や生態
系への悪影響が大きいため，浄化，除去方法
の確立が強く望まれている．触媒やフィルタ
ー捕集，燃焼法など，既に実用化されている
除去技術も一部あるが，触媒の被毒や劣化，
燃焼温度制御の困難性，さらには被処理物質
が希薄な場合はエネルギー効率が低いなど
の問題点を抱えている． 
(2) コロナ放電やパックドベット放電等の大

気圧非熱平衡放電処理法では，温度上昇を抑
えて不要なエネルギー損失を避け，放電内の
高エネルギー電子及び活性ラジカルにより
気体状有害物質を効率的に分解・除去できる
ため，エネルギー効率の面から有望視され，
近年数多くの研究がなされている．しかしな
がら，排気ガス中に含まれる有害物質は低濃
度・大風量である事がほとんどであり，圧力
損失低減，処理効率向上や，放電処理におけ
る NOx 生成といった逆反応の克服等，実用化
に向けて改善すべき点も多い． 
(3) 近年，本研究者らは希薄な被処理有害物
質を一旦反応空間に吸着・捕集して局在化し，
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図１ 希薄 VOC 分解のための濃縮・放電処

理の概略図 
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図２ ディーゼル排ガス中の DPM と NOx の

同時分解実験の概略図 

十分な蓄積後に閉ループ流路（クローズドサ
イクル）を構成することで被処理物質の高濃
度状態を実現し，大気圧バリア放電（DBD）
により分解・除去する新しい気体状有害物質
処理法を提案した．これは吸着剤や触媒を担
持したハニカム構造体と DBD の融合した技
術であり，低濃度でも高効率処理，低圧力損
失で大風量にも対応，処理ガスの成分変動等
に左右されない，コンパクトで即応性が高い
等の優れた特徴を有する．本方式により，希
薄 VOC の効率的除去，ディーゼル排ガス中
の DPM，NOx の同時分解に優れた研究成果
が得られ，他法に対する優位性を示してきた．
しかしながら，実用化に供するには，副生成
物の僅少な動作制御，電極構造設計に基づい
た最適処理システムの確立，コンパクトな装
置設計が必要不可欠である事も明らかとな
り，これらの課題克服が急務である． 
 
２．研究の目的 
本研究は，濃縮・局在化技術と大気圧バリア
放電による希薄な気体状有害物質の高効率
処理技術の実用化に向けた確立を行うとと
もに，電気工学・化学工学を融合した技術の
環境浄化への応用を目指すものである．それ
を実現するため，吸着剤，触媒による有害ガ
スの捕集特性，電気集塵法による微粒子捕集
特性，及びクローズドサイクル DBD 処理に
よる分解特性を最適化し，副生成物のない真
の気体状有害物質の処理技術を確立する事
を目的とする．ハニカムシートの形状や電極
構造の最適化に関して，数値解析，及び実験
を用いて明らかにする．さらなる問題点の抽
出と克服を行い，実機適用へのフィードバッ
クを行う．これらにより，コンパクトな排気
ガス処理装置の実現と，生活環境や作業環境
改善のための新たな環境浄化技術開発の礎
となることを目指している． 
 
３．研究の方法 
(1) 濃縮・放電処理法による希薄 VOC 分解実
験では，先ず，作製した多段式吸着・放電装
置（ギャップ間隔：2 mm）の各電極間にゼオ
ライトを担持させた無機繊維ハニカム体（厚
さ：< 2 mm）を挿入した．図１に示す実験装
置概略図において，被処理VOC（主に 100 ppm

以下のトルエン，キシレン）ガスを 150 L/min
程度の流量で吸着放電装置内を通過させ，ゼ
オライトハニカムに十分吸着させた後，閉ル
ープ状態にしてバリア放電を生起し，VOC を
脱着・放電分解させた．吸着条件，及び放電
処理条件を種々に変化させた場合の VOC 処
理特性を詳細に調べた． 
(2) 実ディーゼル排ガス中の DPM，NOx の同
時分解では，特に閉ループ流路での濃縮・放
電処理法が有効となる．一方で，吸着剤や触
媒で局在化できない DPM は電気集塵（ESP）
法により捕集すれば，フィルター法に比べて
圧力損失を大幅に低減できる．そのため，こ
こでは先ずコロナ電極を前段に配置し，ESP
のDPM捕集機能とDBD発生機能を兼ね備え
た放電処理（ESP/DBD）装置を作製した．図
2 に示す実験装置を用いて，発電機用の実デ
ィーゼルエンジン（293 cc，最大出力 3 kW）
からの排気ガスの一部を処理装置に導き，
DPM を ESP/DBD 装置の集塵電極に捕集した．
様々なエンジン運転条件下での DPM の捕集
率や排ガス中の水分の影響など，本手法の実
機適用における問題点について検討した．次
に，1～2 時間の ESP 連続動作を行って DPM
を十分に捕集した後，ESP/DBD 装置を含む閉
ループ流路を構成してバリア放電を生起し，
DPM や NOx（主に NO），水蒸気の有無など
種々の条件下で DPM，NOx を同時分解させ
た．放電処理中の DPM，NOx や副生成物（N2O
等）の濃度変化を観測した． 

(3) 多段式 ESP/DBD 装置にハニカムシート
を挿入した場合，放電空間の電界分布は通常
の平行平板型の DBD 装置の場合と大きく異
なる．また，絶縁板の貫通破壊に起因する放
電装置の破損を防止するため，電極やハニカ
ムシートの最適化は，本手法の実用化に際し
て，非常に重要である．そのため，ここでは
放電電極形状，ハニカム形状を様々に変化さ
せた場合の放電空間内部の電界強度分布を，
有限要素法を用いた数値解析により調べた．
また，数種の放電電極を作製し，電極の絶縁
特性，耐沿面放電特性を実験的に詳細に調べ
て，解析結果と比較を行った． 
(4) VOC 分解や DPM/NOx 同時分解の反応過
程追跡はそれらの最適制御を行う上で非常
に重要である．しかしながら，本手法で用い
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図４ 濃縮・クローズドサイクル DBD 処理法

による希薄トルエンの連続分解結果 
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図５ ESP 捕集 DPM の粒径分布と走査型電
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図３ 擬似 DBD パルスマイクロ放電計測の

レーザートムソン散乱計測システム 

る DBD は多数のパルスマイクロ放電の集合
体であり，その微小性，極短性，偶発性によ
り計測は困難であり，パラメーターの実計測
例は非常に少ない．そこで，DBD のパルスマ
イクロ放電のパラメーター計測手法の開発
を目指した．時間的・空間的に制御が可能な
容量結合型パルスマイクロ放電（CCD）を擬
似 DBD として，Nd:YAG レーザーの SHG（532 
nm）と 3 回折格子分光器を用いたレーザート
ムソン散乱（LTS）計測システムを図３のよ
うに構築して，電子温度・電子密度の計測に
適用した． 
 
４．研究成果 
(1) 多段式吸着・放電装置の各電極間にゼオ
ライトを担持させた無機繊維ハニカムシー
トを挿入し，風量 60 m3/h，100～4000 ppm の
各種 VOC ガスの分解を行い，おおむね 82%
以上の分解率と高い分解効率が得られた．図
４に入口濃度 42 ppm のトルエンガスを約 20
分間流して一旦ゼオライトハニカムシート
に吸着した後に，クローズドサイクル（閉ル
ープ）DBD 放電処理により分解するバッチ処
理を 5 回繰り返した場合の結果を示す．何れ
のバッチにおいても，吸着されたトルエンは
DBD により効率よく分解され，次の吸着のた
めのゼオライトの再生ができていることを
示している．クローズドサイクル DBD 放電
処理の場合，連続フローDBD 処理の場合に比
べて約 3 倍の高い分解率を達成した．また，
大気圧バリア放電生成用の電源回路を工夫

して力率の改善をし，それとともに電極板の
絶縁性も向上させた．100 ppm 前後の低濃度
VOC の処理に濃縮・放電処理法を用いた場合
の運転コストは触媒燃焼方式の半分から 3 分
の 1 に近くになる見込みとなり，本方式の実
用化へ向けて大きく前進した． 
(2) 細線多針形状のコロナ電極を前段に配置
し電気集塵機能を兼ね備えた放電処理（ESP/ 
DBD）装置を作製し，最大 45 L/min の実ディ
ーゼル排ガス中の DPM の電気集塵実験を行
った．DC 5kV を印加して生成した負コロナ
放電では，フィルターでは捕集困難な 0.1 µm
以下の極小 DPM（図５）も 90%以上の集塵
率で捕集できることが示された．また，コロ
ナ電極の形状を改良して長時間動作時（1 時
間以上）に問題となる集塵率低下も抑制でき
た． 

ESP 捕集 DPM と NOx の大気圧 DBD による
連続フロー方式の同時分解実験では，外部ヒ
ーターにより ESP/DBD 装置を加熱して排ガ
ス中の水分のリアクターへの付着を防止し，
反応応答性の大幅な改善と放電電力の低下
を達成した．従来の分解反応進行の遅さと高
い消費電力は，排ガス中の水分が装置に付着
することによる DBD 生成阻害である事を明
らかにした．一方で，処理空間中の水分が
DPM，及び NOx の分解反応進行に大きく影
響を及ぼしていることが分かった．検量線較
正したガスクロマトグラフィーを用いた定
量分析では，DBD による N2O 等の副生成物
は検出限界以下（< 5 ppm）であり，DPM が
ほぼ完全分解している事が示された．また，
バッチ式のクローズドサイクル（閉ループ）
DBD 中での ESP 捕集 DPM と NOx の同時分
解実験結果の一例を図６に示す．クローズド
サイクル DBD 処理では DPM と NOx との同
時分解反応が発生直後から数分間の短い間
に完了したことが示された．クローズドサイ
クル DBD では，連続フロー処理の場合に比
べて分解効率が向上した．さらに，VOC，DPM
処理の何れにおいても，酸素／窒素残存下に
おける気体状有害物質の放電処理の際に問
題となる処理後の NOx 濃度を初期濃度の 2%
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図８ トムソン散乱スペクトル例 
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以下に抑制できることも示され，本方式の有
用性を実証した． 
(3) 平行平板電極，メッシュ電極，及びプリ
ント型電極の場合で，ゼオライトハニカムシ
ート（コルゲート高，ピッチを変化）を電極
間に挿入した場合としない場合の電界強度
分布を，有限要素法によりシミュレートした．
一例として，図７にゼオライトハニカムを挿
入した場合の平行平板電極間の電界強度分
布を示す．ゼオライトハニカムを挿入した場
合は，挿入しない場合に比べて，エッジ部で
約 1.8 倍の電界強度となることが示された．
一連のシミュレーションにより，線径が細く，
線間間隔の広いメッシュ電極を用いれば，放
電開始電圧をより低減できることが示され
た．これらの結果を基に実際に種々の形状の
電極セットを作製し，メッシュ電極を使用す
ることで静電容量を 52%，放電開始電圧を
79%低減する事に成功し，さらに 10%程度の
分解効率の改善が可能であることを明らか
にした．ハニカムシートの挿入とメッシュ電
極の採用により，平行平板の場合に比べて微
弱なマイクロ放電が多数発生していると思
われ，非熱平衡性の高い放電形式となってい
ることが示唆された．これらの結果から，本
方式の実用化の際に，電源回路設計の負担軽
減が可能となった． 

(4) 直流電源と高速・高電圧半導体スイッチ
からなる回路により，針－半球電極間（500 
µm）に CCD パルスフィラメント放電を高繰
返し周波数で生成する事に成功した．回路の

低インダクタンス化を図ることで高速立上
がり(10 ns)，低放電ジッター(±2 ns)を達成し，
レーザーと同期させた放電を電極間に安定
して生成することが可能となった．ネオンガ
ス 400 Torr 中におけるパルスフィラメント放
電の開始から 15 ns 後に放電電極ギャップの
中央で計測されたLTSスペクトルを図８に示
す．観測スペクトルから散乱パラメータ αが
約 1 の協同的散乱領域にあることが判り，ま
た，LTS スペクトルのピーク波長，及びプロ
ファイルから電子密度，電子温度がそれぞれ
ne=(5.5 ±1)×1022 m-3，Te=3.0±0.5 eV と見積も
られた．パルスマイクロ放電の電子密度，電
子温度計測に初めて成功した．これをさらに
発展させれば，レーザーミー散乱法による
DPM 可視化や，レーザー誘起蛍光法による各
種活性ラジカル密度の時間・空間分布の計測
等が可能となり，実計測を通じた DBD パル
スマイクロ放電の特性把握の端緒となりう
る成果を得た． 
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