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研究成果の概要（和文）：予混合ガスバーナー火炎にマイクロ波を照射すること，および，予混

合ガスバーナー火炎に誘電体バリア放電を重畳することにより，火炎中の電子の温度がガスの

温度より高い非平衡状態を作り出し，これにより，通常の火炎とは異なる非平衡燃焼化学反応

状態が実現できることを示した。 
 
研究成果の概要（英文）：We have realized nonequilibrium combustion chemistry with the 
help of nonequilibrium plasmas, where the temperature of electrons is much higher than 
the temperatures of atomic/molecular species. We used the irradiation of microwave and 
the superposition of dielectric barrier discharge onto a premixed gas burner flame for 
realizing the nonequilibrium combustion states. 
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１．研究開始当初の背景 
 化石燃料由来の二酸化炭素の 90%以上が
燃焼を通じて排出されていることから，燃焼
技術の高度化は低炭素社会の実現に不可欠
である。従来の燃焼は熱平衡下での化学反応
現象である。燃焼科学は古くからの学問で，
これまでにかなり徹底的に研究された分野
であることから，熱平衡下での化学反応現象
という制約の範囲内で考える限り，燃焼技術
において革新的なイノベーションは期待し
にくいものと考えられた。 

 一方，材料プロセシングなどの分野では，
電子の温度がガス温度より桁違いに高い非
平衡プラズマを応用する技術が発展してい
る。非平衡プラズマでは，エネルギーの高い
電子が中性分子に衝突することにより化学
反応性の高いラジカルが生成され，プラズマ
全体が高い化学反応性を持つ。 
本計画を提案した当時，欧米においては，

非平衡プラズマの持つ高い化学反応性を燃
焼ガスに適用し，熱平衡下とは異なる非平衡
燃焼化学反応状態を実現しようとする研究

機関番号：１０１０１ 

研究種目：基盤研究(B) 

研究期間：2010～2012 

課題番号：22340170 

研究課題名（和文） 非平衡プラズマによる燃焼化学の制御 

                     

研究課題名（英文） Control of combustion chemistry with the help of 

nonequilibrium plasma 

研究代表者 

佐々木 浩一（SASAKI KOICHI） 

北海道大学・大学院工学研究院・教授 

 研究者番号：50235248 

 
 



が台頭しており，プラズマ支援燃焼という言
葉が生まれつつあった。一方，我が国におい
ては，非平衡プラズマを燃焼技術に応用しよ
うとする研究はあまり行われていなかった。
また，自動車エンジン内でプラズマを生成す
ることにより希薄燃料燃焼を実現し，自動車
の走行燃費を向上させることを目指す
NEDO プロジェクトが進められていた（研究
代表者も関与）ものの，プラズマが燃焼にお
よぼす効果の基礎的側面に関する理解は著
しく不足しており，実用化研究を科学的に正
しい方向で効率的に進めるためにも，プラズ
マ支援燃焼に関する基礎研究を進める必要
があった。 
 
２．研究の目的 
 本研究の目的は，火炎の電子加熱または火
炎と大気圧非平衡プラズマとの重畳により，
電子によって駆動された非平衡燃焼化学反
応状態を実現し，その基礎的学理を深めるこ
とにある。具体的には，火炎の電子エネルギ
ー分布とガス温度との間に非平衡性を発現
させるための方法を開発すること，火炎の電
子エネルギー分布に発現する非平衡性を定
量的に把握すること，および，火炎の電子エ
ネルギー分布の変化が燃焼化学反応をどの
ように変化させるかをできるだけミクロな
視点から定量的に解明し，非平衡燃焼の学理
を確立することを目的とする。 
 
３．研究の方法 
(1) 予混合バーナー火炎へのマイクロ波照射
による電子加熱実験 
 火炎はそれ自身弱い電離状態にあるプラ
ズマであり内部に電子を含んでいる。プラズ
マ支援燃焼の研究では，火炎に様々なタイプ
のプラズマを重畳する実験が行われている
が，本研究では，火炎がそれ自身プラズマで
あることに着目し，放電を生じずに火炎内の
電子を加熱することにより高エネルギー電
子を発生させ，燃焼化学反応に対する高エネ
ルギー電子の効果を調べたほうが基礎研究

としてより効果的であると考えた。 
 図 1 は予混合バーナー火炎に周波数 2.45 
GHz のマイクロ波を照射することにより火
炎中の電子を加熱する実験装置を示してい
る。東芝サイズの導波管の H 面に予混合バー
ナーを設置し，火炎は導波管を貫通している。
燃焼にはメタンと乾燥空気の混合ガスを用
い，完全燃焼時の化学反応出力は 331 W であ
る。導波管の側面にのぞき穴を設け，導波管
内の火炎を観察した。導波管を貫通した火炎
先端部も別の場所から観察した。導波管はプ
ランジャーで終端されており，火炎の位置で
最も強い定在波電場となるようにプランジ
ャーの位置を調整した。マイクロ波電力は
300 W とした。反射マイクロ波は EH チュー
ナーで再度火炎の方向に戻され，マイクロ波
電源に戻るマイクロ波反射電力は 20 W 以下
に調整されているが，マイクロ波部品が強く
加熱されていることから，火炎に吸収される
マイクロ波電力は僅かと考えている。定在波
電場を仮定したとき，火炎の位置でのマイク
ロ波電場の大きさは 302 V/cm である。 
 
(2) 予混合バーナー火炎への誘電体バリア放
電重畳実験 
 次に，予混合バーナー火炎に大気圧非平衡
プラズマの一種である誘電体バリア放電を

重畳するために図 2 に示す実験装置を構築し
た。図 2 に示す装置では，絶縁体台座にバー
ナーノズルを取り付け，ノズル上方に形成さ
れる予混合火炎を石英管で覆った。石英間の
外側にアルミニウム製の円筒電極を設置し，
円筒電極に低周波・高電圧の方形波交流電源
を接続した。バーナーノズルを電気的に接地
することにより，石英管の内側に火炎を軸方
向に横切る電流路を有する誘電体バリア放
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図 1 予混合バーナー火炎へのマイクロ波
照射実験装置 

図 2 予混合バーナー火炎に誘電体バリ
ア放電を重畳するための実験装置 



電を生成した。レーザーを用いたラジカル密
度の計測を行う場合には，石英管を上方に持
ち上げ，バーナーノズルと石英管下端の間に
石英管に覆われない空間を作って，その部分
にレーザー応用ラジカル計測技術を適用し
た。 
 
４．研究成果 
(1) マイクロ波照射による電子加熱の実験的
証拠 
 予備実験の段階において，図 1 の装置を用
いて予混合バーナー火炎にマイクロ波を照
射すると，燃焼速度が増加することが観測さ
れていた。このとき，火炎中の OH および
CH ラジカルの発光スペクトルから評価され
る回転温度に変化がないことから，燃焼速度
の増加は熱的な効果によるものではなく，マ
イクロ波によって加熱された電子に起因す
る非平衡効果によるものと推測されたが，電
子加熱を示す実験的証拠は得られていなか
った。本計画を開始した後，火炎中の窒素分
子の 2nd positive system の発光強度を測定
したところ，通常の火炎では観測されない
2nd positive system の発光がマイクロ波の
照射により明瞭に観測されることがわかっ
た。窒素分子の 2nd positive system を発光
させるには 10 eV以上のエネルギーを持つ電
子が必要であることから，マイクロ波の照射
によって火炎中の電子は加熱されており，そ
れに金する非平衡効果によって燃焼速度が
増加したことが確かめられた。 
 
(2) 熱平衡燃焼と非平衡燃焼との間の遷移現
象 
 予混合バーナー火炎に照射するマイクロ
波をパルス化し，マイクロ波照射開始直後お
よびマイクロ波遮断直後における発光強度
の過渡的変化を調べた。図 3 は窒素分子の
2nd positive system の発光強度の時間変化
をあらわしている。2nd positive system の発
光強度はマイクロ波照射後時定数 0.35 ms で
指数関数的に増加し，マイクロ波遮断後時定
数 0.01 ms 未満で急速に低下した。0.01 ms
以下の立下り時定数は，マイクロ波照射によ
る電子加熱（冷却）の時定数をあらわすもの
と考えられる。一方，0.35 ms の立上がり時
定数は，加熱された電子の寿命をあらわして
いるものと考えられる。加熱された電子の寿
命は輸送による損失と気相反応による損失
の二つの過程で決まるが，バーナーのノズル
の形状からガス流速を求め，観測領域にガス
が滞在する時間の逆数として輸送損失の周
波数を見積もると約 2x103 s-1となった。実験
で観測された加熱された電子の損失周波数
は約 3x103 s-1であるので，加熱された電子は
1x103 s-1の周波数で気相において失われてい
ると考えられる。加熱された電子の気相損失

は分子等との非弾性衝突を意味し，これによ
ってラジカル等が生成されて燃焼化学反応
を非平衡化しているものと考えられる。 
 同様の実験を OHおよびCHラジカルの発
光強度についても実施した。OH ラジカルお
よび CH ラジカルの発光強度は立上がりおよ
び立下り時定数がともに 0.35 ms であった。
これらの値は高エネルギー電子との衝突に
よって過剰に生成されたOHラジカルおよび
CH ラジカルの損失周波数をあらわすものと
考えられ，窒素分子の 2nd positive system
の発光強度の場合と同様の考察から，非平衡
燃焼化学反応で重要な役割を果たすこれら
のラジカルの気相反応周波数は 1x103 s-1 程
度であるものと見積もられた。 
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図 3 予混合バーナー火炎へのパルスマ
イクロ波照射において観測された窒素
分子 2nd positive system の発光強度の
時間変化。 
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図 4 誘電体バリア放電重畳予混合バー
ナー火炎における火炎帯の半径とアル
ゴンの発光強度との関係。 



(3) 高エネルギー電子による燃焼速度の制御 
 誘電体バリア放電を予混合バーナー火炎
に重畳する実験では，メタンと乾燥空気の混
合ガスを燃焼に用いると，放電に起因する窒
素分子の 2nd positive system の発光が OH
ラジカルの発光スペクトル計測における雑
音となったため，アルゴン・酸素・メタンの
混合ガスを燃焼に用いた。アルゴンの発光に
は 10 eV以上のエネルギーを持つ電子が必要
であり，通常の火炎ではアルゴンの発光は観
測されなかったが，誘電体バリア放電を重畳
した火炎ではアルゴンの発光が強く観測さ
れ，火炎内に高エネルギー電子が供給された
ことが確認できた。 
 誘電体バリア放電を重畳した場合でも，火
炎長の短縮が明瞭に観測され，燃焼速度が増
加するという結果が得られた。このとき，OH
ラジカルおよび CH ラジカルの発光スペクト
ルからそれらの回転温度を評価すると，OH
ラジカルの回転温度は誘電体バリア放電の
重畳によってほとんど変化せず，CH ラジカ
ルの回転温度は誘電体バリア放電の重畳に
よってむしろ低下した。CH ラジカルの回転
温度の低下は，誘電体バリア放電重畳予混合
バーナー火炎における CHラジカルの生成反
応が通常の熱平衡火炎の場合と全く異なっ
ていることを示唆するものと考えられる。 
火炎長の短縮は同時に火炎帯の半径の縮

小を意味するので，火炎の発光強度分布の観
測から火炎帯の半径を算出し，アルゴンの発
光強度の関数として整理したところ，図 4 に
示す結果が得られた。縦軸は火炎帯の半径で
あり，それが小さいほど火炎長が短縮してい
て燃焼速度の増加が著しいことをあらわす。
横軸は時間積分したアルゴンの発光強度で
あり，火炎における高エネルギー電子の量を
反映する。電源に用いた低周波高電圧の電圧
および周波数を変えることにより様々な誘
電体バリア放電を生成したが，実験条件の変
化のさせ方にかかわらず，燃焼速度の増加は
火炎中の高エネルギー電子の量でほぼ制御
されることを示す結果が得られた。即ち，誘
電体バリア放電を重畳した予混合バーナー
火炎は非平衡燃焼化学反応状態にあり，高エ
ネルギー電子の量が燃焼化学反応を支配す
る最も重要なパラメータとなっていること
が示された。 
 
(4) 非平衡燃焼状態における OH ラジカル密
度計測 
 誘電体バリア放電が重畳された予混合バ
ーナー火炎中のOHラジカル密度をキャビテ
ィリングダウン吸収分光法およびレーザー
誘起蛍光法により測定した。その結果，OH
ラジカル密度は誘電体バリア放電の重畳に
より著しく増加することはなく，むしろ，僅
かに低下する時間および位置があるという

結果が得られた。これまで，プラズマ支援燃
焼の研究では，放電の重畳により OH ラジカ
ル密度が著しく増加し，燃焼化学反応のレー
トを増加させていると漠然と考えられてき
たが，本研究の結果は，生成反応と消滅（酸
化）反応のバランスで決まる OH ラジカル密
度は放電の重畳で必ずしも増加していない
のにもかかわらず燃焼速度が増加すること
を示すものである。 
 
(5) マイクロ波照射された火炎の電子エネル
ギー分布関数の推定 
 高エネルギー電子が重要な役割を果たす
非平衡燃焼化学反応状態についての定量的
理解を得るためには，火炎の電子エネルギー
分布関数を知る必要がある。火炎の電子エネ
ルギー分布関数を測定するのは極めて困難
であるため，本研究では，マイクロ波が照射
されたメタン・空気混合ガス（プラズマ）中
における電子スオームパラメータをモンテ
カルロ法により求めた。 
 図 5 はモンテカルロ法で計算された電子エ
ネルギー分布関数から求めた電子の平均エ
ネルギーを示している。横軸はマイクロ波の
電界であり，火炎の温度を考慮して求めた換
算電界も同時に示している。3 種の曲線は，
交番するマイクロ波電界の 1 周期における電
子エネルギーの最大・平均・最小値をあらわ
している。マイクロ波電界が 2 kV/cm を超え
ると電子の加熱が顕著となり，電子エネルギ
ーは急激に増加している。実験で用いたマイ
クロ波電力 300 W に対応する導波管内のマ
イクロ波電界は 302 V/cm であるが，これは
バーナーノズルを設置しない理想導波管内
の電界であり，実際には，バーナーノズルの
突起部などにおいて局所的に強い電界が存
在するものと考えられる。実験では 300 W を

図 5 マイクロ波が照射されたメタン・乾
燥空気の混合ガスの平均電子エネルギー
をモンテカルロ法で推定した結果。 



超えるマイクロ波電力においてバーナーノ
ズルの端部などで放電が生じたが，図 5 から
はメタン・酸素・窒素の混合ガスでは 5 kV/cm
を超えるマイクロ波電界で放電が生じるこ
とが予測される。したがって，導波管内のバ
ーナーノズル付近で局所的に生じた 5 kV/cm
程度の電界により火炎中の電子が強く加熱
され，非平衡燃焼化学反応状態が発現したも
のと考えられる。 
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