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研究成果の概要（和文）：メチレンブルーや酢酸等の液中難分解性有機物の分解を目的として、省エネパルス放電でO
ラジカルおよびOHラジカルを発生するプラズマ内包気泡流動システムと細管内放電気泡システムを開発した。放電気泡
のダイナミクス、生成ラジカルや処理液中の溶存化学種の同定、また、印加電圧やデューティー比、周波数、アルゴン
ガス供給量等の作動条件、さらには、ガス供給管数、小孔配列等のシステム形状によるメチレンブルーや酢酸の分解率
およびエネルギー効率を明らかにした。また、気泡内高温・高圧下でのオゾンやラジカルの寿命を予測するプラズマ反
応モデルを構築した。

研究成果の概要（英文）：OH and O radicals are successfully generated in the original and improved multiple
 bubble jet systems with pulsed discharge. Then water treatment characteristics such as decomposion of har
mful persistent substances in solution were clarified experimentally. The dynamic behavior of bubble jet w
ith discharge, streamer propagation at the bubble interface and radicals generation in the treated solutio
n were investigated. The docomposition rate and energy efficiency of methylene blue and acetic acid were c
larified for the applied voltage, duty ratio, frequency, gas flow rate and systems configuration for the o
ptimized water treatment processes. Furthermore, the dynamic behavior model of bubble in a fine tube under
 DC discharge was proposed by visulalization analysis. Finally, plasma chemistry model was also establishe
d to clarify the radical generation process and radical life time in a bubble with high pressure and high 
temperature conditions.
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
(1) 21 世紀には、少子化あるいは環境汚染が
ますます進行し、我が国における環境・エネ
ルギー、バイオテクノロジー等重点分野では、
省エネルギーで人間環境負荷が小さく、また、
環境変化に柔軟で最適に適応できる「次世代
気液二相流動システム」の構築が社会から強
く要請されている。多様性のある気泡内マイ
クロ放電形態により化学反応性を付与し、プ
ラズマ内包気泡・液体との多相間相互作用を
融合して、時空間マルチスケールレベルで最
適化した熱流動システムを構築する本申請
者の着想は、まさに革新的発想である。国内
外では、電気工学の少数の研究者が単一気泡
内放電や反応性に注目して研究しているも
のの、気泡流ダイナミクスやプラズマと気液
界面の相互作用の融合研究は皆無である。そ
こで、放電や微小気泡による液体の超機能化
研究は、放電工学や流体工学からも強く要請
されている。すなわち、プラズマと気液相間
のナノ・マイクロスケール相互作用とプラズ
マ内包気泡流動システムのマクロスケール
性能を統合したマルチスケールでの超機能
化研究は、申請者らの世界トップレベルの機
能性多相流体工学の成果を踏まえた独創的
な着想であり、世界に向けて日本発の流体工
学研究のオンリーワン的な「革新的基盤研
究」である。 
 
(2) 本申請者は、平成 19年 9月～平成 22 年
7 月に日本混相流学会に「機能性流体のマル
チスケール流動とシステム化」に関する研究
分科会で、プラズマ流体やマイクロバブルを
中心に活発に活動展開した。また、日本機械
学会、日本混相流学会、日本溶射協会、日本
溶接学会から「学会賞」、「国際プラズマ化学
会議優秀論文賞」、「ロシア・理論応用力学研
究所基礎部門最優秀賞」等を受賞し、研究水
準は国内外でトップレベルである。また、日
本機械学会や海外の出版社から「機能性流
体・知能流体」の図書や便覧、プラズマ流体
の機能性システム性能も含んだマルチスケ
ール効果の英文著書も出版し、プラズマ流動
システムのマルチスケールに関する学理を
構築した。最近では、光や放電によるマイク
ロバブルの高機能化に関する研究に着手し、
水処理の企業やミシガン大学の世界的研究
者より着目されている。 
 
(3) 新たな概念を有する本研究にアメリカ
から大きな支持があり、世界水準から見ても、
これまで本申請者のプラズマ流動システム
の機能性、混相流動に関するサイテーション
の多い研究成果の蓄積を基盤とすれば、気泡
内のプラズマと微小気泡・液体の多相界面間
のマルチスケール化学反応と熱流動特性、そ
して、超機能化に特化した学理構築および省
エネ、環境浄化、バイオ技術への革新的応用
展開が期待できる。 
 

２．研究の目的 
(1) 本研究は、機能性流体工学と混相流体工
学を基盤として、21 世紀で極めて重要な省エ
ネルギー放電により人間環境負荷が小さく、
プラズマ内包気泡・液体の界面におけるナ
ノ・マイクロスケールの多相間相互作用を活
用し、多様な機能性を融合することによる微
小気泡流動の新規な超機能性発現機構を究
明する。 
 
(2) 実験と計算の統合解析によりマルチス
ケールダイナミクスと非平衡化学反応場の
融合の視点で、プラズマ化した反応性気液二
相流体工学に関する新たな学理を構築する。 
 
(3) プラズマを内包する気泡流動システム
を多目的最適化法を用いて構築することに
より、水質浄化、新エネルギー・省エネルギ
ー、バイオテクノロジー分野の革新技術に応
用展開し、環境・エネルギー技術立国日本の
地位確立に資することを目的とする。 
 
３．研究の方法 
(1) 微小気泡内気体のラジカル化やプラズ
マ化による超機能性を発現するために、気泡
内で省エネ型のマイクロ放電生成と微小気
泡発生部を統合した汎用性の省エネ型プラ
ズマ内包気泡流動システムを世界で初めて
試作する。 
 
(2) 様々な作動条件やシステム形状での熱
流動特性や新規な液中反応機能性発現機構
に関して、放電ストリーマと気液界面干渉や
多相間相互作用をマルチスケールの視点で
実験と計算の統合解析により究明し、次世代
プラズマ内包気液多相流体工学の新領域を
創成する。 
 
(3) 革新的応用展開のための検証として、液
中難分解有機物の分解やバイオ燃料の改質、
さらには、ラジカル内包気泡ポンプ適用も想
定して、省エネで環境負荷の小さなプラズマ
内包気泡流動システム構築のための重要因
子を明らかにし、特に気液界面内外のラジカ
ル生成とマイクロ輸送による高効率メカ
ノ・ケミカル特性の普遍的な活用法を確立す
る。 
 
４．研究成果 
(1) 水処理用プラズマ内包気泡流動システ
ムを独自に試作した。実験装置は、主に高電
圧電源、リアクター、タングステン製の陰極、
銅製の陽極およびガス供給部から構成され
る。陽極板は、リアクター水底に埋没してお
り、気泡は、陰極部のガス供給管側面に加工
された直径 0.5 mm の小孔からジェット状に
噴出される。また、陰極部は取り外し可能で、
１本から４本までの本数にすることができ
る。電圧の印加方法はＤＣパルスで、デュー
ティー比は 10％である。作動ガスとしてアル



ゴンを用い、実験は大気圧･室温の下で行っ
た（図１）。 
 
(2) 高速度カメラを用いて撮影した気泡挙
動の可視化した。作動条件は印加電圧 Vin = 6 
kV、周波数 f = 1000 Hz、ガス流量 Q = 100 
Sml/min であり、露光時間は 20 μs である。
なお、t = 0 は高速度カメラの撮影開始時間
である。電圧印加直後にストリーマ放電が気
泡内界面に沿って形成され（図２(a)）、スト
リーマ放電後、界面が変形し、さらに、 連
続的に形成されるストリーマにより変形し
た界面が崩壊し、界面からマイクロバブルが
生成される（図２(b)） 。 
 
(3) 印加電圧を Vin = 6 kV、周波数 f = 1000 
Hz、ガス流量 Q = 100 Sml/min とした場合の
気泡内での分光特性を検討した。309 nm 近傍
にＯＨラジカルからの強い発光が見られた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図１ プラズマ内包気泡流動システム 
 
 
 
 
 
 
 
 

  

(a) t = 1060 μs   (b) t = 2060 μs 

図２ 純水中のストリーマ放電を伴う気泡 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図３ 純水中での分光特性 

この結果から、酸化力の大きいＯＨラジカル
が気泡界面近傍、もしくは、気泡内に生成さ
れていることが確認された（図３）。 
 
(4) 各導電率に対するメチレンブルー水溶
液の分解率の経時変化を検討した。なお、図
４に示す波長 660 nm に対する吸光度は、放
電開始前に計測された吸光度で正規化され、
分解特性を表す。今回の実験では、導電率を
増加させるためにNaClを用いている。また、
安定した放電の下で実験を行うため、陰極棒
とガラス管はそれぞれ１本、ガラス管の側面
の小孔を１つにして実験を行った。作動条件
は印加電圧 Vin = 6 kV、周波数 f = 1000 Hz、
ガス流量 Q = 200 Sml/min である。放電開始
後、吸光度は時間とともに減少していき、導
電率が高くなるにつれて、吸光度が減少する
割合が小さくなっている。これは、気泡内に
印加される電圧が降下したため、気泡内の電
界が低下し、分解に寄与するＯＨの生成量が
減少したからと考えられる（図４）。 
 
(5) 酢酸水溶液中における図１のガス供給
管と小孔を改良した多点気泡ジェットの放
電写真を示す。デューティー比は 70 ％であ
る。気泡内で安定なストリーマ放電が形成さ
れ、放電した際にアルゴン特有の紫色の発光
が確認できる（図５）。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図４ メチレンブルーの分解率 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図５ 多点放電気泡ジェット 



(6) 酢酸とギ酸の濃度の経時変化を検討し
た。デューティー比は 70 ％である。酢酸は
720 分間線形に減少しており、およそ 30％分
解される。一方、ギ酸は放電開始から増加し、
240 分を境に減少している。これは、酢酸の
分解が進み濃度が減少し、相対的にギ酸の濃
度が高くなり、ＯＨラジカルによるギ酸の分
解が促進されたためと考えられる（図６）。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図６ 酢酸濃度とギ酸濃度経時変化 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
(a) 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
(b) 

図７ (a) デューティー比による消費電力と
気液加熱エネルギー 
(b) デューティー比による酢酸分解率およ
びエネルギー効率 

(7) 各デューティー比における消費電力と
気液加熱エネルギーを検討した。デューティ
ー比が増加するにつれて消費電力はゆるや
かに低下するが、気液加熱エネルギーは増加
する。そのためエネルギーの損失は増大し、
気泡に印加される正味のエネルギーは低下
する（図７(a)）。各デューティー比における
酢酸分解率およびエネルギー効率をも検討
した。デューティー比の増加に伴い、分解率
およびエネルギー効率ともに増加する。デュ
ーティー比が 90％のとき、放電が不安定で、
分解率は減少したが、気泡注入エネルギーが
最も低く、エネルギー効率は高くなる（図７
(b)）。 
 
(8) 放電中の気泡の画像解析から予測され
る簡易的な放電発生のメカニズムを検討し
た。 
①ジュール加熱により気泡および液膜が生
成される。気泡を覆う液膜中に電流が流れる
ことにより、液膜から蒸気が供給され気泡が
維持される。  
②水溶液の導電率や印加電圧が大きい場合、 
液膜での蒸発速度が早まり、一部の液膜が消
失する（図８赤色部） 。 
③液膜が消失した場所近傍では、電流密度が
より高くなるため、液膜の消失が加速進行す
る。 
④液膜の消失は、気泡の胴回りに沿って一周
するまで続き、一時的に電流が完全に流れな
くなる。 
⑤気泡全周にわたり液膜が消失することで
現れた界面端同士に、印加電圧が直接かかり、 
液膜端間で放電が発生する。 
⑥放電による熱で気泡は膨張、液膜端は蒸
発・後退し、放電距離（領域）は拡大する。 
⑦放電距離（領域）の拡大で放電が停止後、
気泡は緩やかに収縮し、液膜端同士も気泡の
収縮に伴い接近および合体する。 
以上から、先行研究では放電の発生は、泡の
大きさ（長さ）に依存するとされていたが、
本研究が提案するモデルでは、気泡の大きさ
によって変化する液膜の状態が直接的に放
電に影響している。また、条件によっては放
電が発生しない場合があることから、この現
象の応用には、水溶液の導電性と印加電圧が
一定の値以上必要であることが明らかとな
った。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図８ 細管内放電気泡生成モデル 
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(9) 以上、要するに、省電力のパルス放電に
より気泡内で安定なストリーマ放電が可能
で、強酸化力を有する高活性多点気泡ジェッ
トシステムの開発と種々の作動条件やシス
テム形状による難分解性有機物の分解率お
よびエネルギー効率の検証は、流体工学分野
で省エネでラジカルを活用した機能性気泡
ジェットの新領域創成と革新的水処理技術
を機械工学分野で提示した。今後、省エネで
気泡の化学反応性を活用した研究領域と技
術は、環境およびバイオでも大きな研究・技
術展開が期待できる。 
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会東北支部第 47 期総会・講演会，2012 年
3月 13 日，東北大学． 
 
〔その他〕 
ホームページ等 
http://www.ifs.tohoku.ac.jp/nishiyama-l
ab/japanese.html 
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