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研究成果の概要（和文）：水中の気泡内で生成されるプラズマを用いた材料プロセスのための学

術的・技術的基盤を確立するために、水が関与するプラズマ化学反応過程のモデル化、気泡発

生過程のモデル化を行い、シミュレーションを可能にした。また、この知見を基にして、微小

気泡を集積化した新規液中プラズマプロセスを提案した。更に、メチレンブルーの脱色実験を

通して、その新規手法が材料プロセスに適用できることを実証した。 
 
研究成果の概要（英文）： In order to establish scientific and technological foundation for 
materials processes using the plasmas generated in underwater bubbles, we have 
performed modeling and simulation of the plasma chemical reaction processes involving 
water and the bubble generation processes. Moreover, on the basis of these achievements, 
we have proposed a novel underwater plasma process using integrated micro bubbles, and 
proved its materials processing capability through methylene-blue-decolorization 
experiments. 
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１．研究開始当初の背景 
 液中の放電現象は古くから知られており、
第 1 期とも言える研究成果は 1970 年代の絶
縁性誘電体の高電圧下での絶縁破壊の研究
までさかのぼることが出来る。現在、この液
体中の放電現象が再び注目を集めるに至っ
ている。その理由は、従来抑制すべき対象で
あった高密度媒質である液中の放電を積極
的に利用することによって、これまでに半導

体産業等にて発展してきた低密度媒質であ
るガス中のプラズマでは得られない反応場
を実現できることにある。 
 具体的には、放電によって生成された反応
性の化学種が気相分子や壁との衝突によっ
て緩和や再結合を受ける時間が従来の気相
と比べると極めて短く、非平衡物質がクエン
チされ合成されること。従来ならば、ガス化
し気相反応で合成していた物質が液中のプ
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ラズマと液体との界面の反応を利用して液
体に直接作用させることが出来ること。従来
にはなかった「電界」「磁界」「高速度の電子
やイオン」との相互作用が液相化学反応場に
導入可能であり、新奇な化学反応と合成物質
が期待されること。など、様々な新奇性が期
待されているからである。近年では、液体に
直接作用できる利点を活かし、液体浄化、液
中からのナノ物質合成などの応用が報告さ
れるようになった。しかしながら、液体が関
与するプラズマ中における化学反応過程、液
中でのプラズマ形成過程、更に、プラズマ形
成前の気泡形成過程は、プロセス設計ができ
るほどには理解が進んでいない。 
 
２．研究の目的 
 液体が関与するプラズマ（特に水中の気泡
内放電によるプラズマ）中における化学反応
過程を実験とシミュレーションによって明
らかにする。これにより、水の浄化等の応用
が可能な新しい液体関与プラズマプロセス
を提案し、設計が可能となる学術的・技術的
な基盤を確立することを目的とする。 
 
３．研究の方法 
（１）水が関与する気相化学反応過程のモデ
ル化とシミュレーション 
 水が関与する気相プラズマを生成し、それ
による有機物（メチレンブルー分子）の分解
率を測定する。この時点では、比較的容易に
得ることができ、分析も容易な水面上の気相
プラズマを対象とする。同時に、水及びその
分解生成物が関与する素反応に関する情報
を収集し、それらを用いた反応モデルを作成
する。このモデルを基にして、本研究で行う
実験条件で計算機シミュレーションを行う。
このシミュレーション結果が実験結果を説
明できるようにモデルを修正し、最終的なモ
デルを構築する。これが水中の気泡内の化学
反応モデルの基礎となる。 
 
（２）水中放電時の気泡形成過程のモデル化
とシミュレーション 
 水中の気泡内プラズマの形成モデルを完
成させるために、気泡そのものの形成過程の
シミュレーションを行う。具体的には、気泡
形成過程の基礎モデルとして、膜沸騰モデル
を採用し、計算手法としては、レベルセット
法を用いる。これにより、水中に置かれた二
つの電極間に高電圧パルスを印加したとき
の気泡形成過程を模擬できるモデルを構築
する。 
 
（３）新しい液体関与プラズマの提案 
 （１）と（２）によって構築したモデルを
基にして、新しい液体関与プラズマ発生法を
提案し、その能力を検証する。これにより、

（１）と（２）で得られた成果を基にするこ
とで、確かに新規プロセスの構築が可能とな
ることを実証する。 
 
４．研究成果 
（１）水が関与する気相化学反応過程のモデ
ル化とシミュレーション 
 特殊な電極構造を有する水面上の放電を
実現し、水中に含まれる有機分子（本研究で
はメチレンブルー分子）が図１に示すように
分解可能であることを実証した。また、発光
分光測定により、有機分子の分解に OH ラジ
カルが寄与していることが示唆された。更に、
この放電によって得られるプラズマ中の化
学反応過程を、各種の素反応過程を組み合わ
せることによって構築した。その際、放電支
援ガスとしてアルゴンを添加した場合に、無
添加の場合よりもメチレンブルー分子の分
解効率が高いことを実験的に明らかにした。
また、その原因が、水の電子衝突解離に加え
て、アルゴンの準安定原子による水の分解と
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図１．水が関与するプラズマによる処理前後のメチレ
ンブルー水溶液含物の赤外吸収スペクトル。



 

 

OH ラジカルの生成が起こるためであること
を、図２に示したシミュレーション結果から
明らかにした。 
 
（２）水中放電時の気泡形成過程のモデル化
とシミュレーション 
 液体中での気泡発生をモデル化するため
に、電極間の電界の計算、ジュール加熱によ
る媒質の温度上昇、そして、沸騰による気泡
発生までを、Maxwell の方程式、粒子連続の
式、Navier-Stokes の式、二相媒質を扱う
Level-Set 法を組み合わせることによってモ
デル化し、図３に示すように、気泡形成のシ
ミュレーションを可能にした。次に、パルス
幅の増加に伴って定常的に形成される気泡
のサイズが大きくなる、という実験結果の模
擬可能性を実証することで本モデルの妥当
性を検証した。1 回の気泡発生の時間スケー
ルと多数回のパルス印加を行う際の時間ス
ケールが大きくことなるため、現段階では，
1 回の気泡発生時のサイズが、電圧印加時間
に対して、どのように変わるかを計算し、実
験結果の傾向を模擬できるかどうかを検証
した。その結果、概ね気泡のサイズの増加傾
向を模擬できるモデルが構築できているこ
とを明らかにした。また、こうした液体が関
与するプラズマを用いたプロセス応用につ
いても着手し、金ナノ粒子の合成や、カーボ
ンナノチューブの表面修飾に利用できるこ
とを明らかにした。 
 
（３）気泡外物性の影響の解明 
 気泡内の電界分布が外部パラメータであ
る印加電圧，液体導電率，液体誘電率等によ
ってどのように変わるのかを系統的に調べ、
液体中での気泡内放電に適した印加電圧や
電極部材物性を選定するための指針を明ら
かにした。一方、泡の形状やサイズの変化の
時間スケールは，放電現象の時間スケールと
比べると極めて大きいため、放電現象にとっ
ては泡の形状やサイズは変化していない、と
仮定してもよい。そこで、上記で得られた泡
の中に発生した電界をもとにしてプラズマ
発生のモデル化も行い、水中気泡内放電を総
合的にモデル化した。 

 また、本研究によって構築したモデルを基
にして考察することにより、多孔質材料を用
いて微細泡を多数集積化した大容量のプロ
セスを提案し、実際に、図４に示すように、
メチレンブルー分子の分解等への応用が可
能であることを実証した。 
 
 以上の研究成果は、国内外で開催された会
議にて６件の招待講演を受けるインパクト
のある研究成果となった。 
 また、産業界からも注目され、産業界との
共同特許出願につながった。 
 今後は、本研究によって得られたモデルを
基盤として、電気的な放電以外の手法に基づ
く液体関与プラズマにも展開し、その学術的
基盤を拡大する。また、そのようなプラズマ
を応用しようとする産業界とも連携し、新し
い液体関与プラズマプロセスを提案してゆ
く。 
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