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研究成果の概要（和文）：高気圧パルスグロー放電を排気ガス処理に適用し、大気圧付近の空気中に拡散した揮発性有
機化合物の分解を試みた。放電投入ピーク電力171 MW、パルス幅50 nsにおいて、わずか10回の放電印加により40 %の
揮発性有機化合物（ホルムアルデヒド）の分解処理に成功した。また、処理中の放電プラズマを分光観測したところ、
窒素原子ならびに酸素原子からの強い発光ラインと、水酸基ラジカルからの発光ラインが観測された。これらより、電
子衝突が処理プロセスのメインパスであることが明らかになった。

研究成果の概要（英文）：High-pressure, pulsed glow discharge is applied to treat the flue gas. The peak po
wer of the discharge reaches 171 MW with the pulse duration of 50 ns. It is found that up to 40 % of the V
OC (formaldehyde) is treated by firing 10 shots of the discharge. The spectrum of light emission form the 
discharge is measured to estimate the treatment process. The strong lines of N and O are confirmed, while 
the line of OH radical is weak. It indicates that electron impact with the formaldehyde is considerable pa
th for the VOC treatment.
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１．研究開始当初の背景 
 地球規模の環境汚染の深刻化により、内燃
機関からの排気ガスに種々の厳しい環境基
準が適用されている。一例を挙げれば、これ
まで、ほとんど無規制に近かった外洋を航行
する大型船舶等の排気ガス規制が２０１１
年以降、順次、強化されている。このような
喫緊の問題に対処するに当たり、従来技術を
手直ししたのみでは厳しい規制に対応する
ことは不可能であり、緊急に必要な研究開発
として従来技術と組み合わせ可能で現状の
排気ガス等の有害物質処理法の欠点を補う
ことのできる新たなアイデアが必要とされ
ていた。 
 このような中、エキシマや炭酸ガスレーザ
ーに代表されるＴＥＡガスレーザーの励起
放電に用いられる高気圧パルスグロー放電
の安定化に関する研究を進めていた研究代
表者らは、この放電の有害物質処理への適用
を提案した。 
 
２．研究の目的 
 放電を用いた有害物質処理（内燃機関の排
気ガス中のＮＯＸやＳＯＸ、揮発性有機化合物
ＶＯＣなど）の効率を向上させるため、高気
圧パルスグロー放電を用いた有害物質処理
法を実証することにより、従来の放電処理法
では多量に生成することが容易ではない電
子やＯＨラジカルを多量に生成し、有害物質
の大量処理技術の確立を目指す。くわえて、
放電発光の分光計測および処理特性のモデ
ル化により、処理プロセスの詳細の解明を行
う。 
 
３．研究の方法 
 図１は高気圧パルスグロー放電によるガ
ス処理装置の概略図である。本実験装置はエ
キシマレーザー装置の励起放電部を転用し
ている。放電励起回路は紫外線自動予備電離
方式容量移行型で、各コンデンサの静電容量
は C1 = 56 nF および C2 = 32 nF であり、C1の
充電電圧は 28 kV である。ガスチャンバ（容
積 ~ 50 L）内には、かまぼこ型の１対の主電
極（電極長 690 mm、電極幅 35 mm、電極間
隔 20 mm）が平行に設置されており、放電体
積は 0.48 L と見積もられる（図２を参照）。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 

図２ 作成した放電電極 
 
 
ガスチャンバには乾燥空気（ボンベガスを使
用、一酸化炭素 1 ppm 以下、二酸化炭素 1 ppm
以下、水分 1.58 ppm 以下）を 20 kPa 充填し、
そこにホルムアルデヒド溶液を蒸発させる
ことで、ホルムアルデヒド（質量濃度は 500 
ppm）を混入させた。なお、チャンバ内での
ホルムアルデヒド濃度を均一にするため、フ
ァンを回しながら放電した。ホルムアルデヒ
ド濃度の測定はガス検知管（ガステック社
製、91M）を使用した。 
 放電発光の分光計測は、合成石英製の窓お
よびレンズからなる光学系により放電から
の発光を集光し分光器（ケイエルブイ社製 
SPM-002）に入射することにより、主に、放
電部の中央付近の光を測定した。暗中にて、
分光器の露光時間を 3 s に設定し、その間に 1
回の高気圧パルスグロー放電を起こし、波長
範囲 200 ～ 600 nm のスペクトルを計測し
た。この分光スペクトルより、処理プロセス
中の存在する原子、分子やラジカル等を同定
する。 
 
４．研究成果 
(1)有害物質処理時の放電特性 
 図３は高気圧パルスグロー放電の電圧お
よび電流を示す。時刻 t ~ 35 ns でギャップス
イッチがオンされ C1から C2への容量移行が
始まり、それに伴い、予備電離ピンが ~ 14 kV
で絶縁破壊を起こしている。このとき、予備
電離放電からの紫外線により放電空間は予
備電離される。その後、容量移行の継続によ
り主電極間の電圧が上昇し、t ~ 180 ns で絶縁
破壊が起こり、主放電が開始している。絶縁 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図１ 放電によるガス処理装置 図３ 放電の電圧および電流 
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破壊電圧および最大放電電流は、それぞれ、
~ 16 kV、~ 26 kA である。 
 図４は放電電力の時間推移である。放電電
力のピーク値は ~ 171 MW にも達するが、パ
ルス幅は ~ 50 ns (FWHM) と極めて短い。こ
のため、１パルス当たりに注入される放電エ
ネルギー（電力の時間積分値）は ~ 2×10−3 Wh
と極めて少ない。これらより、電子やラジカ
ルを即時に多量に生成でき、なおかつ、不必
要なエネルギー注入を極力、排除できること
がわかる。 
 図５は放電発光の時間積分写真である。電
極間の全体に均一に拡がったグロー様の放
電となっており、放電空間のほぼ全てを使用
できることにより有害物質の大量処理に適
した放電が得られている。放電発光強度の幅
は 7.2 mm (FWHM)であり、実質的な放電体積
（ガス処理に寄与する部分）はチャンバ容積
の約 1 % を占める。 
 
(2)有害物質の処理特性 
 表１にホルムアルデヒド初期濃度と 10 回
連続の高気圧パルスグロー放電印加後のホ
ルムアルデヒド濃度およびオゾン濃度を示
す。パルス放電を 10 回印加したところ、初
期濃度 500 ppm が 300 ppm まで減少した。処
理に係るエネルギー効率（放電注入エネルギ
ーの積算値に対する分解されたホルムアル
デヒド量）は 129 g/kWh と高い値が得られて
いる。さて、パルス放電毎に放電体積中の全 

表１ 有害物質処理の結果 

ﾎﾙﾑｱﾙﾃﾞﾋﾄﾞ 
の初期濃度 

パルス放電を 10 回 
印加後の濃度 

ﾎﾙﾑｱﾙﾃﾞﾋﾄﾞ オゾン 

500 ppm 300 ppm 0 ppm 

490 ppm 290 ppm 0 ppm 

500 ppm 300 ppm 0 ppm 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
てのホルムアルデヒドが処理されるとする
モデルを構築すると、濃度変化は次式から推
定される。 

    n

b

a
n V

V
UU )1(0                     (1) 

ここで、Unはパルス放電 n 回後のホルムアル
デヒドの質量、U0は初期のホルムアルデヒド
の質量、Va は放電体積、Vbはガスチャンバの
容積である。(1)式を用いてホルムアルデヒ
ド濃度を計算すると、10 回のパルス放電印加
後においては 450 ppm になると推定される。
一方、実験結果では 300 ppm まで低下してお
り、実測量は推定値を上まわっている。この
差異より、高気圧パルスグロー放電中にて生
成されたラジカル等が放電体積の周辺に移
動または拡散して、処理に寄与していること
が示唆される。 
 また、同時観測したオゾンは 0 ppm で検知
限界以下であった。これについては、ホルム
アルデヒド処理でオゾンが消費されたため
であることが、レート方程式により構築した
処理プロセスの数値実験モデルから明らか
にしている。 
 
(3)有害物質処理プロセスの分光計測 
 図６は有害物質処理時の放電発光の分光
スペクトルの観測結果である。弱い発光ライ
ンを明確に計測するため分光器の検出感度
を上げていることにより、一部の強い発光ラ
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図５ 放電発光の時間積分写真 

図４ 放電電力の時間推移 
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図６ 有害物質処理時の 
放電発光のスペクトル 
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インは飽和している。同図より、窒素原子 N
からの強い発光ライン（波長 337, 358, 400 nm
付近）が多数、観測されていることがわかる。
また、434 nm 付近には水素原子 H の発光ラ
インが見られる。これより、放電の電子 e (fast) 
が直接、ホルムアルデヒド分子 HCHO に衝突
して、 

   e (fast) ＋ HCHO  →   
          H ＋ HCO ＋ e (slow),      (2) 

の分解反応が引き起こされているものと考
えられる。 
 くわえて、316 および 357 nm 付近に酸素原
子 O からの強い発光ラインが見られること
から、 

  e (fast) ＋ O2  →  O + O + e (slow),   (3) 

ならびに、 

  O + HCHO  →  OH ＋ HCO,        (4) 

の反応が一連して起きており、ホルムアルデ
ヒドの分解および OH ラジカルが生成されて
いるものと見込まれる。ここで、副生成物と
してホルミルラジカル HCO の発生が認めら
れる。 
 さて、OH ラジカルの発光ラインは 310 nm
付近に現れるが O または Ar のラインと重な
って判別が難しい。図６のスペクトルを詳細
に観察すると、310 nm 付近の O または Ar の
強い発光ラインの左肩にショルダーが見受
けられる。これは OH に起因するものと考え
られ、OH ラジカルの生成の裏付けとなる。
これより、 

  OH ＋ HCHO  →  H2O ＋ HCO,    (5) 

のホルムアルデヒド分解反応も起きている
と考えられる。 

 以上より、高気圧パルスグロー放電による
有害物質の処理プロセスとしては、 

①放電で多量に発生した電子が直接衝突す
ることにより有害物質の分子間の結合を
破壊し分解する、 

②放電プラズマ中の反応プロセスで発生し
たラジカル（O や OH）との反応でも分解
される、なお、このラジカルは放電体積外
にても作用する、 

などが推定されることが明らかになった。 
 
(4)まとめ 
 高気圧パルスグロー放電を空気中の数百
ppmオーダーの微量有害物質の分解処理に適
用した。その結果、有害物質の濃度低下を確
認し、分解に成功した。 
 また、分解処理時の副生成物の発生も確認
されたが、これら副生成物の処理が本手法を
実施する際の課題となる。 
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