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第1章 諸論

1.1 はじめに

気体中である値以上の電圧が加わると、導体として作用するようになる。この現象を絶
縁破壊といい、絶縁破壊に伴って電流が流れることを放電という。このとき、放電空間中
には気体の電離によって作られる正電荷をもつイオンと負電荷をもつ電子が多数できる。
このように電離した気体をプラズマという。
プラズマの語源はギリシャ語で母体、基盤を意味し、また、生物・医学方面では、今日
でも原形質や輸血の際の血漿の意味に使われている。電離気体としてのプラズマは、正負
の荷電粒子を同時に含み、全体としてほぼ電気的に中性の粒子の集団をいう。宇宙では太
陽をはじめとする恒星や、星間物質などはプラズマ状態であり、極域付近の上空で神秘的
な光を放つオーロラもまたプラズマで構成されている。放電とプラズマの応用は多岐にわ
たり、身近なところでは、プラズマディスプレイや蛍光灯等に利用されている。
従来、大容積・大口径で均一な放電生成が主流であったが、電子デバイスの微小化や

MEMS(Micro Electro Mechanical Systems)等の登場により、必要な場所に必要な大きさ
で所定の特性を有する放電を生成する必要性に迫られた。そこで、放電そのものを小さく
する技術が開発された。これをマイクロ放電と言う。マイクロ放電は、マイクロメートル
オーダの寸法を有する放電である。放電容積や生成位置を局在化でき、使用するガスの量
や消費電力の低減が可能である [1]。
マイクロ放電の特徴は、放電体積に対する表面積の割合が大きいことである。さらに、
パッシェンの法則から大気圧で生成される場合が多いので、初期粒子数密度が高いことも
プラズマ界面での損失を増加させる。すなわち大気圧下のマイクロ放電研究は、プラズマ
界面特性とそこで発現する現象を調べることが必要とされる。ここで、プラズマ界面は、
媒質の種類と放電形態によって区別される。媒質の種類は気体だけでなく、液体や固体が
ある。放電形態とは、コロナ放電、グロー放電、アーク放電のことである。本論文では、
「液体とプラズマ界面」および「ガス流とプラズマ界面」の 2つの側面から、大気圧マイク
ロ放電の現象と特性を検討した。特に、放電形態はアーク放電もしくはグロー放電である。
「液体とプラズマ界面 (アーク放電)」では、液体中に電極を設置し、電極に高電圧を印
加し放電を発生させて、破壊前駆過程、アーク進展過程、気泡特性、電子・ラジカル・イ
オン数密度分布の評価を行い、水中放電の物理現象の理解を図る。「液体とプラズマ界面
(グロー放電)」では、微細液体流を用いて液体流界面にプラズマが発生する反応場を構築
し、液体とプラズマ界面物理を調べて新たなプラズマ物理・プラズマ化学を切り開く。こ
れまで液体を電極として用いる放電の研究が行われているが、負グロー付近のみが液体と
接触しているだけであった。液体とグロー放電界面の反応場は従来にない反応場であるた
め興味深い。液体のみならず、「ガス流とプラズマ界面 (アーク放電)」の反応も本論文の
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範疇になる。特に、プラズマ界面での損失にテーマを絞り小型ガス遮断器のモデル実験の
構築を視野に入れている。ガス流がプラズマの生成にどのように寄与するのかではなく、
ガス流がプラズマの消失にどのように寄与するのかという逆転の発想に基づき、各種ガス
とプラズマ界面の反応に着目した。

1.2 マイクロ放電

1.2.1 マイクロ放電の特性

産業応用のプラズマ生成は、処理速度や効率の観点から大面積 (体積)のプラズマを生成
するのが一般的である。この従来のプラズマの典型的な大きさは数 10 cm 程度であり、こ
の寸法に対してマイクロ放電はおよそ 1/1000 の大きさでしかない。たとえば、従来のプ
ラズマを 10階建ての建物とすると、マイクロ放電はゴルフボールほどでしかない。その
ため、従来のプラズマの性質とは異なる特徴を有すると考えなければならない。以下に、
マイクロ放電の特徴を示す。

(a) 微小性

マイクロ放電は、その小ささそのものである「微小性」が最も大きな特徴である。反応
場が数 µm ∼ 1 mm になることにより、高気圧動作が可能となるなど、従来のプラズマ
と異なる動作条件でプラズマの生成が可能となる。必要な箇所に所要のプラズマを生成
する発生装置の小型化・簡単化が可能となり、携帯可能なサイズのプラズマ生成装置やガ
ス処理装置が実現できる。また、現行の大体積のプラズマによる一様なプロセスとは異な
り、局所的で複雑な処理が可能となるため複雑な微細加工や機能性材料の形成に適する。
近年、マイクロアクチュエータやマイクロセンサ、バイオメディカル分野への応用が期待
されているマイクロマシン (MEMS、Micro Electro MechanicalSystem、微小電気機械シ
ステム) や、携帯可能なほど小型で独立動作が可能な微小集積分析システム (µTAS) や
Lab-on-a-Chipが積極的に開発が進められており、マイクロ放電の適用が期待されている。

(b) 高密度性

電子数密度 ne はプラズマの物理的特性や反応性を理解するうえで重要なパラメータで
ある。プラズマの特性長が 1 mm 程度以下で動作させる場合、最適な動作ガス圧 p は 104

∼ 10 7 Pa 程度となり、高気圧（あるいは高媒質密度）の領域に対応する。そのため、電
離度が低くても電子数密度は低気圧放電と比較すると高くなる。図 1.1に示すように、従
来の低圧プラズマ領域とは異なり、メゾエキゾティック領域などの高密度プラズマの特性
も期待される。メゾエキゾティック領域が、マイクロ放電の最大の特徴であり、新たな物
理現象とその応用が期待される。例えば、デバイスプロセス、超小型大強度紫外光源、薄
膜/超微粒子生成、MEMS への適用など、従来の放電技術では実現できない特徴を持つ応
用への可能性がある。
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図 1.1: 特性長 d と電子数密度 ne の平面上で表したマイクロ放電の占める領域 [2]

(c) 反応性

プラズマ体積と表面積を比較すると、プラズマの寸法が小さくなるのに従い比表面積が
大きくなる。例えば、一辺 10 cm の立方体を一辺 100 µm の立方体にすると比表面積は
1000 倍にもなる。電極や放電壁、周囲気体とプラズマ表面の作用が大きくなり、プラズ
マのパラメータ自体も表面の影響を受けやすくなる。図 1.2にプラズマ界面反応の概念図
を示す。マイクロ放電のエネルギー収支を考えると、放電によるエネルギー注入で加熱さ
れやすく、放射や熱による損失が素早く進むため冷めやすい放電でもある。

図 1.2: プラズマ界面反応の概念図
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1.2.2 マイクロ放電の現状

マイクロ放電は 2003年から特定領域研究で重点的に研究が進められ、同年日本で開催さ
れたワークショップ ’The new World of Microplasmas’ を皮切りに 2004年にはアメリカ、
2006年にはドイツ、2007年には台湾、2009年にはアメリカでそれぞれ開催され、2011年
にはフランスで 6回目のワークショップが開催される予定である。
マイクロ放電の研究は 1987年に上智大学の岡崎、小駒らによって開発された誘電体バ
リア放電方式による大気圧放電との関係が深い [3]。大気圧放電は、半導体産業の発展に必
須の技術であるとされている。大気圧放電を安定化させる条件として、以下の 3点が指摘
されている。(1) 両電極間に誘電固体を配置する、(2) 希釈気体は He とする、(3)電源周
波数は 1 kHz 以上とする。これらは大気圧のように気圧の高い気体中で、放電開始とと
もにグロー放電は安定に維持されずにアーク放電に進展してしまう現象を回避した方法で
ある。
1990年代には電極に直径 100 µm程度の穴を設けたマイクロホローカソード (MHCD:

Micro Hollow Cathode Discharge)型の大気圧下における放電が研究された。図 1.3にそ
の電極構造を示す [4]。MHCD放電は Schoenbach らによって主に紫外光源やレーザ等の
応用に向けて研究されている放電方式である。図 1.3(a)のように陰極側に空洞を形成す
る方式や図 1.3(b)では逆ピラミッド型の溝を形成する方式が研究されている。MHCDで
は、陰極降下領域で電子が閉じ込められ、電離効率が平板構造に比べて著しく向上し、大
気圧程度で安定な放電を形成可能である。パッシェンの pd 則が検討され、最適な動作圧
と電極の寸法が考察されている。さらに、アレイ化させることで高密度プラズマ源、光源
への応用に踏み出している。一つのマイクロ放電の大きさは小さいが、放電電圧-電流特
性が正特性を示すならば多数並列に設置して放電を生成でき、大面積化が可能となる。図
1.3(c)は陰極形状を陽極形状と同様に穴のあいた構造としている。中央部にガスを流すこ
とも可能となり、この方式を利用したオゾン生成、水処理などの技術が開発されている。
図 1.3(d)は、Shoenbachらによって、精力的な研究が進められた。直径 100 µm の穴が
空いた電極で、Xeガスを用いて直流放電を発生させた。放電電流と圧力を変えることに
よって、放電パターンが変化し自己組織化する特殊な反応を観測している。マイクロ放電
を利用した特殊な反応の一つである。
2005年に Staackらによって、棒-平板電極構造による大気圧グロー放電の生成と特性評
価が行われた [5]。電極間距離は 20 µm ∼ 1.5 cmで、主にマイクロ放電の実験が中心と
なっている。単純な電極構造、ガスフローなし、直流印加という基本的な条件としている。
放電部の寸法が小さいことが大気圧グローを安定化させると述べている。図 1.4に放電写
真を示す。グロー放電の特徴である負グロー、ファラデー暗部、陽光柱領域が観測されて
いる。電極間隔を広げると陽光柱部分が伸び、電流値を上昇させると陽光柱、負グロー領
域ともに増大する。
横山らは図 1.5に示すように微細ガス流を媒質とする大気圧マイクロ放電の生成を実現
した [6]。直径 200 µm程度のノズル電極からガス流を流し直流電圧を印加した。特に、ヘ
リウムガス流を用いた直流放電では、安定した大気圧グロー放電になることが報告されて
いる。直流をパルス変調することにより、アークに移行せず高いピークのエネルギーを注
入することを可能とした。南野らは直径 0.4 ∼ 6 mmの穴を空けた平板陰極とガス流を適
用することにより、直流と高周波電源のそれぞれでプラズマを電極間外へ取り出す方式を
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図 1.3: 様々なマイクロ放電生成用の電極構造 [4]

検討した [7]。電圧を変化させることにより、コロナ放電、グロー放電、アーク放電などの
放電モードが存在することを報告している。白井らは、2種類のガスを交差させて、ガス
流に沿ったグロー放電の生成に成功した [8]。ガス流自体で放電路を形成できるため、任意
の交差ガス角度で基板や液体への照射を行い、表面処理や脱色作用を検討している。
プラズマを電極間の外に取り出す方式である大気圧マイクロプラズマジェットがホロー
カソードや交差ガス流と同様に研究されている。大気圧マイクロプラズマジェットは 2005

年にドイツのWuppertal 大学のEngemannらのグループにより報告された [9]。電極構造
は、図 1.6に示すように、誘電体パイプに電極を巻き付けた誘電体バリア放電構造である。
2つの電極と低周波高圧電源（10 kHz，10kV 程度）を用いて放電を発生させている。パ
イプ先端から速度が 10 km/s とガス流に比べて 1万倍程度の高速で、細く伸びるプラズマ
ジェットの生成に成功している。ヘリウム、アルゴンなどの希ガスをはじめとして空気を
利用する場合もあり、プラズマ発生用電源には直流からマイクロ波までの幅広い帯域が用
いられ、各種の電極形状を組み合わせることにより、多種多様な大気圧プラズマジェット
生成が実現されている。それらのほとんどは，誘電体パイプ内で生成された高温のプラズ
マを，ガス流により大気中へ押し流して低温化されたプラズマを利用するアフターグロー
方式である。ハンディー型のプラズマジェット生成装置も開発され、ポリマー表面の親水
化処理などは特に問題なく行えることが確認されている [10]。
近年は、大気圧マイクロプラズマジェットを用いた手術・治療に関する研究が積極的に
行われており、医療分野へ応用する研究が目立つ。E. Stoffelsのグループは先端の尖った
直径 150 µm ほどの金属針と、作動流体を導くための内径 3 ∼ 4 mm の絶縁チューブから
構成されるプラズマニードルを用いた方法で、処理対象への反応性やその制御性を検討し
ている [11]。まだ、臨床応用はされていないが、歯科や皮膚科の治療などにおいて実験研
究とともに、その動作特性の数値解析も進められている。A. Fridmanらは 2008年の論文
で、皮膚への照射処理、血液への照射を報告している [12]。 ”Plasma Medicine Journal”

という新しい雑誌が発行され、国際会議の場でも医療応用を目指した研究が目立つなど、
精力的に研究が進められている。
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(a) 0.1 mm (b) 0.5 mm (c) 1 mm (d) 3 mm

図 1.4: 大気圧マイクロ放電 (a) 0.1 mm (b) 0.5 mm (c) 1 mm (d) 3 mm [5]

図 1.5: 大気圧微細ガス流放電 (a)負グロー (b) ファラデー暗部 (c) 陽光柱 [6]

図 1.6: 低周波大気圧マイクロプラズマジェット (a)2電極方式 (b)単電極方式 [10]
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1.2.3 マイクロ放電の媒質と放電形態

ここでは、マイクロ放電の媒質と放電形態の組み合わせを考える。通常、マイクロ放電
を生成するために大気圧程度の気体が用いられる。寸法をさらに小さくしていくと、図 1.7

に示すように、液体や固体の状態の媒質も範疇に入ってくる [13]。そのため、図 1.8のよ
うに、マイクロ放電は 3つの媒質と 3つの放電形態の組み合わせが考えられる。ただし、
固体を媒質としたコロナ放電、グロー放電の研究例はない。

図 1.7: 微小化に伴う特性長、面積、体積および最適動作ガス圧と適合媒質の変化 [13]

図 1.8: 放電形態と媒質の組み合わせ
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1.2.2節で述べたように、これまでのマイクロ放電は主に気体を媒質としたコロナ放電
とグロー放電について調べられてきた。以下に固体を媒質とした放電と液体を媒質とした
放電を示す。

固体を媒質とした放電

電極間に直径 100 µm程度の銅微粒子を挟み込み、パルス放電によりプラズマを生成す
る方式を図 1.9に示す [14]。電源は 2 µFのコンデンサを 1 kVに充電し、ギャップスイッ
チにより放電させている。放電は電極と微粒子の接触点付近で開始し、電流の立ち上がり
時に、固相から液相、気相へと相転移が起こる。分光計測から、銅の原子線およびイオン
線を確認し、気化、電離が起こっていることが明らかとなっている。

液体を媒質とした放電

液体を初期媒質としたアーク放電の実験が白井らによって行われた [15]。図 1.10にその
結果を示す。電極間の上部から直径 300 µm程度のエタノール液滴を落下させて、パルス
放電によりプラズマ化させる。放電の発光スペクトルを観測した結果、窒素イオンと水素
のスペクトルが観測された。また、ICCD(Intensified Charge Coupled Device)カメラを
用いた撮影から、放電は液体界面の周辺気体より進展していることがわかった。直径 10

µm程度の液体フィラメントを利用したプラズマ生成も検討されている。液滴の放電同様、
気液界面から放電が進展することがわかった。
また、Staackらは液中で極微小先端電極を用いて数十 µm 程度の大きさのコロナ放電を
発生させている [16]。電極先端径 50 nm、印加電圧 3 kVのとき、電極先端の電界は 12.8

GV/m に達し、電界放出によって放電が生成される様子を図 1.11に示す。液中のコロナ
放電生成はこれが初めてであり、同様の論文が 2008年のNatureに記載された [17]。

図 1.9: 単一銅微粒子プラズマの放電進展過程 [14]

図 1.10: 微小液滴を初期媒質としたマイクロ放電生成 [15]
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図 1.11: 液中のコロナ放電生成 [16]

1.2.4 マイクロ放電の応用

マイクロ放電の発想は、「必要な場所に必要な大きさで、必要な特性を持ったプラズマ
を生成して、ミクロなスポットでごく微量の材料合成、微細加工あるいは化学分析を行う」
ということである [13]。そして、プラズマの高密度性、電子温度とガス温度の非平衡性、
小型化によるオンデマンド性などの種々の特徴を生かした応用研究が自由なアイデアに基
づいてなされている。図 1.12には、このようなマイクロ放電の応用技術の展開を樹木図に
して示している。
材料の分野では、清水らがUHF電源 (450 MHz)でのAP-ICMP(Atmosphere Pressure

Inductively Coupled Microplasma):(大気圧誘導結合マイクロプラズマ)ジェットを利用し
た金属ワイヤーの溶融、気化を実現しており、その応用として高分子膜上への局所堆積、
溶射を行っている [18]。堆積物の微細構造の観察だけでなく、EDX（Energy Dispersive

図 1.12: マイクロ放電の応用技術の展開 [13]
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X-ray spectroscopy）やTED（Transmission Electron. Diffraction）で材料の評価を行っ
ている。野崎らは VHF電源（144 MHz）で、容量結合型のマイクロプラズマジェットを
生成し、テトラエトキシシラン (TEOS:Tetraethoxysilane Si(OC2H5)4)を供給することで
直径 3 ∼ 20 nm程度のシリコンナノ粒子を生成することに成功している [19]。それぞれの
粒子は気相で生成されており、粒子の直径が 10 nm以上に成長すると、結晶面に依存した
特徴的な形状を示す。また、この粒径を制御することによって 420 nmから 800 nmまで
シリコンナノ粒子を可視発光させることが可能となった。Staackらは、CH4/H2混合ガス
中で大気圧直流放電を適用することによりシリコンウェハ上にアモルファスカーボンを堆
積させた [20]。外部回路を接続し、熱的安定を保ち一様な大気圧放電を発生させている。
微細加工の分野では、大気圧下で放電が生成可能となり、真空装置を必要としないマス
クレスエッチングの研究が進められている。一木らは外径 3 mm、内径 1 mm の石英管
内を流れる Arに、小型ソレノイドコイルを介して 100 MHz の VHF電力を投入して大
気圧マイクロプラズマジェットを発生させ、図 1.13のように Siや酸化シリコン (SiO2)の
エッチングへ応用した [21]。半導体製造で利用されるプラズマの 1000 ∼ 10000倍の高密
度、高反応性で、数百 µm レベルの局所プロセスが可能である。また、小電力でも大気圧
動作可能と言った特徴があり、従来のプラズマ加工装置よりも 2 ∼ 3 桁大きな加工速度、
例えば、Ar/SF6ガスにより、数百 µm/min から数千 µm/minにも達する。
化学分析の分野では、マイクロ放電による原子発光分析の研究が注目を浴びている。2004
年に液体電極プラズマ発光分析法 (LEP-AES法)が高村らによって開発された [22]。図 1.14

のように、中央にくびれを持つ容器に、測定する電解質溶液を満たす。両端に電圧をかけ
ると、狭小部でジュール熱による溶液の温度上昇が起こり、気泡が発生する。電圧は印加
され続けているので、気泡内部にプラズマが発生し、溶液中の原子による発光が生じる。
ハンディ型の装置が開発され、商品化についても検討されている。

図 1.13: シリコンの高速エッチング [21]

図 1.14: 液体電極プラズマ発光分析のメカニ
ズム [22]
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1.3 本研究の目的

本論文では、液体および気体とのプラズマ界面において発現する現象の特性に着目し、
それを利用した応用を検討することを目的とする。具体的には「液体とプラズマ界面」と
「ガス流とプラズマ界面」の 2つの側面から、アーク放電とグロー放電に分けて検討する。

(a) 液体とプラズマ界面

アーク放電 (第 3章 ∼ 第 5章)

液体とアーク放電の反応を調べるために水中で微小ギャップ間に高電圧パルスを印加し、
水中放電の物理現象の理解を図る。細線と平面電極を適用することによって、放電箇所を
特定でき現象把握が容易になるという利点を得ている。次に、ダブルパルス放電により気
泡内をプラズマリアクタとする新しい概念を提案する。冷却効果が高く、急激な圧力変化
を伴うため、特殊反応場における新しいプラズマプロセスが可能になると考えられる。

グロー放電 (第 6章)

液体とグロー放電の反応を調べるために微細液体流放電方式を構築する。微細液体流を
適用することによって、液体体積に対する界面反応面積を大きくすることができる。また
グロー放電は、アーク放電と異なりガス温度が低く、電子温度が高い特徴を持ち、熱的な
非平衡性を有する。そのために、直流電圧印加と高周波電圧印加で実験を行い、定常的な
グロー放電を生成し、放電形態、電気的特性、発光特性からプラズマを評価する。そして、
新規反応プロセスへの応用を検討する。

(b) ガス流とプラズマ界面

アーク放電 (第 7章)

ガス流とアーク放電の界面では、1 mm の電極間に放電を発生させ、実際のガス遮断器
におけるアーク放電が切れる一部分を模擬する。SF6 ガスや CO2 ガスとプラズマとの界
面反応を調べて、電力用ガス遮断器のモデル実験が可能であることを示す。そして、遮断
器内部におけるアーク消弧現象の直接観測を基本に消弧特性を評価する。
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1.4 論文の構成

本論文は、8章で構成される。論文構成のフローチャートを図 1.15に示す。

図 1.15: 本論文のフローチャート
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第2章 プラズマ界面現象の研究

2.1 はじめに

放電サイズを小さくすると、プラズマ体積に対する表面積の割合が増加するため界面に
おける反応が重要となる。理想気体を仮定すると気体の状態方程式から、圧力が 1/1000

気圧から 1気圧に増えると粒子数がおよそ 1000倍となり、プラズマ体積に対する界面で
反応する粒子数の割合が格段に増える。さらに、空気中と水中で比較すると水の方が密度
が大きいため、水中の放電では大気圧下の空気中の粒子数よりもさらに 1000倍多くの粒
子が関与する。そのため、プラズマと液体が接する反応は気体を用いたときより粒子衝突
が頻繁で、反応性が高い。本章では、大気圧放電が液体もしくは気体とどのように反応し、
どのような現象が発生するのかを述べる。

2.2 液体・プラズマ界面反応場の生成

液体中でのイオン（電子を含めて）の現象は電気化学の分野で多く研究されているが、
プラズマの分野では不明な点がある。これは、気体と比べると液体を用いたプラズマの現
象が複雑であることに起因する。液体とプラズマ界面反応を利用すると、反応生成粒子の
増大がもたらす化学的活性度の高い反応場の形成のほかに、プラズマ粒子種類の多様化が
もたらされる。溶液成分が異なれば、異なる反応性粒子を生成できるため応用の幅が格段
に広がる。本節では、液体とプラズマ界面反応に着目した研究の動向を述べる。

2.2.1 液中パルス高電圧を用いたプラズマ界面反応

高電界発生のため高電圧パルスを線電極や針電極に印加することにより、ストリーマ状
放電を水中で生成できる。ストリーマとは絶縁物が絶縁破壊したときに見られる現象であ
る。液中放電は急速なジュール熱の注入により、プラズマ界面で気泡・衝撃波の発生、液
体の熱膨張、固体・液体・気体への相転移が起こる。これまでに、絶縁耐力の面から液中
における電気伝導特性や液体中のキャリア、絶縁破壊に関する研究が進められている。し
かしながら、液体中の不純物の影響や、複雑な機構が関係していることから、液体中絶縁
破壊について決定的な理論は確立されていない。液体中絶縁破壊は液体・プラズマ界面の
反応がナノ秒オーダで高速に進展し形成される。気体中では、Meek と Loeb のストリー
マ理論が確立されているが、液体中では現在においても議論されている。
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前駆現象

液体中の絶縁破壊機構は、1928 年 Nikuradse によって提案された電子の衝突電離に基
づく破壊機構、および同年 Fowler-Nordheim によって提案された量子論的伝導に基づく
破壊機構などが破壊理論の基礎になっている。これに対し、経験的あるいは実験事実の洞
察に基づいた気泡的破壊理論も古くから支持されている。1970 年前後から液体中の電子
現象が詳細に測定できるようになり、液体中の電子的破壊機構の現象解明が期待された。
2008 年に J. F. Kolb らが液中の絶縁破壊 (前駆現象、ストリーマ)研究の総論を述べて
いる。図 2.1はその一例である。絶縁耐力の面から、油中の絶縁破壊過程に着目した研究
で、絶縁破壊過程は針先端から開始され、枝部から発光が生じていることを示している。
すなわち、枝部で局所的なプラズマが発生している。比較として極性を変えた実験も試み
られている。図 2.1(b)は負極性で、図 2.1(c)は正極性である。負極性では、太い枝状にな
り、より強い発光を伴う。また、正極性では枝が細く高速に進展する。より詳細なところ
では、液体の種類 [4]-[10]、圧力 [11]-[15]、導電率 [16]-[17]、電極材質 [18]-[19]による絶縁
破壊過程への影響が報告されている。

図 2.1: 油中の前駆現象 (a) 電流波形 (b) 負極性 (c) 正極性 [2]
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水中ストリーマ

水中ストリーマ現象を観測した論文が発表されている [20]。水中に電極を設置し、印加
電圧 17 ∼ 25 kV、コンデンサ容量 2.7 nF、ギャップ間隔 12 mm としたときのパルス放電
現象が可視化されている。このとき、シャドウグラフ法、シュリーレン法、マッハツェン
ダー干渉計、ストリークカメラが用いられた。図 2.2は、水中ストリーマの進展過程をシュ
リーレン法で観測した結果である。1次ストリーマと 2次ストリーマをナノ秒オーダで観
測し、ストリーマ進展のメカニズムについて考察している。2次ストリーマの分光計測を
行った結果、水素と酸素スペクトルとOHバンドスペクトルを観測している。これは、水
の解離反応が起きているためである。 Hαのシュタルク幅から電子数密度は 1018 ∼ 1019

cm−3、また、OHバンドスペクトルから振動温度は 800 K、回転温度は 5000 K であると
報告している。ストリーマチャネルの膨張に注目し進展速度や圧力分布を測定し計算結果
と比較している。液体中ストリーマ現象のメカニズムについて詳細に議論されている。
熊本大学の研究グループは、尖った電極に正のパルス高電圧を印加した結果、図 2.3の現
象を観測した [21]。電極先端を中心とした放射状のストリーマ放電先端から衝撃波が形成
されること、電界が数MV/cmを超える高電界に達するため、紫外線、ラジカルが生成さ
れることを明らかにした。ストリーマ放電を用いて淡水におけるアオコの増殖防止への応
用を検討している。これまでに、アオコが水底に沈降していくことが確認されている。そ
して、アオコの細胞内にある気泡を破壊するが、細胞膜は破壊しないということがわかっ
ている。

図 2.2: 水中ストリーマの進展過程 [20]
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図 2.3: 水中ストリーマ放電 [21]

2.2.2 液中の気泡を利用したプラズマ界面反応の生成

液中で放電を発生させるためには気泡の存在が重要になる。それは、液相よりも気相で
放電が生成しやすいからにほかならない。そのために、電極と気体を接触させて放電を生
成する必要がある。もしくは、液中の電極間に存在する気泡内で放電を生成するために、気
泡内で初期電子を生成させる工夫が不可欠である。典型的な放電方式を図 2.4に示す [22]。
これらの場合、気泡内もしくは気泡界面がプラズマ反応場となるため、液中の高電圧パル
ス放電とは様相が異なる。特に、水は誘電率が高いため気泡界面に電界が集中する傾向に
ある。

水中の単一気泡パルス放電

図 2.4(a)は水中の単一気泡パルス放電方式である [23]。電極構造は上部中央に針電極を
設置し、対向電極としてディスク型の電極を用いて気泡内で放電を生成するためにパルス
幅 1 µsの電圧を印加している。無数の放電が針電極から発生しており、その放電は水の
層が誘電体として機能するため電流が制限される。また、気泡表面に電荷が蓄積され、外
部電圧休止時に気泡内に逆極性の電圧が誘起され放電が起こる。

図 2.4: 水中気泡内放電の電極構造 (a)水中の単一気泡パルス放電 (b)水中気泡内放電 (c)

細管中気泡内放電 [22]
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水中気泡内放電

図 2.4(b)は、セラミックス板に開けた直径 200 µm 以下の小孔を通してガスを水中に供
給し、小孔下部に置いた金属電極に高速高電圧パルスを加えて気泡内にプラズマを発生さ
せる方式である [24]。図 2.5に、アルゴン気泡内に発生したプラズマの ICCD 写真 (露光
時間 5 ns)を示す。電圧印加直後 (5 ∼ 10 ns)において、小孔上部に左右対称な弱い発光
のプラズマが発生する。その後 15 nsになると発光部分が拡大する。このようにプラズマ
は気泡の形状に沿って拡がっていく。さらに時間が経過するとプラズマは収縮しはじめ、
気泡内面に沿って大きく移動する。

細管中気泡内放電

図 2.4(c)は、細管中の気泡内直流放電方式である [25]。細管にNaCl溶液が満たされて
おり、そこに外部から熱を加えて気泡を生成し、電圧を印加して放電を形成している。図
2.6では印加電圧が 9 kVで、左側が陽極である。分光計測から NaIスペクトルとOHラ
ジカルが発生していることが確認されている。発光スペクトルの時間変化測定からNaの
発光は、放電後 1 ms の遅れがある。これは、Naを気化するために、380 ℃ 以上の熱が
必要であり、そのためのプラズマ加熱の時間が必要であるためと述べている。

図 2.5: 気泡内放電 [24]

図 2.6: 細管中の気泡を利用した放電 [25]
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2.2.3 液中プラズマ界面反応場を利用した応用

液体は気体と同様に流体であるので、液体の導電率、誘電率、粘性率、表面張力など多
くの物性が関与する。プラズマと液体との界面では、従来の化学反応では起こりえない特
殊な反応の形成が可能である。それによって、これまでできなかった新しいプラズマプロ
セスを実現できる。本節では、主に液中プラズマ界面反応場を利用した応用例を紹介する。

超微粒子生成

液体中のアーク放電による 1 µm 以下の超微粒子生成の試みが数多くなされている [26]-

[40]。超微粒子の生成方法は、直流アーク放電法、レーザ・アブレーション法、化学蒸着法
などがあるが、これらの技術は超微粒子を生成するのに時間がかかり、高価で所定の生成
物を得るのが難しい。そこで文献 [26]は、装置が単純で比較的安価な液体中パルスアーク
放電を利用して超微粒子を生成している。図 2.7は炭素電極間で生成されたカーボンオニ
オン粒子であり、大きさは 50 ∼ 60 nmである。単純な構造でかつ低コストで容易にカー
ボン超微粒子を得ることができるのが特徴である。さらに、図 2.8のように通常の電気分
解のように電極を溶液内に沈めて電流を増加させ、電極-溶液界面でジュール熱による放
電を利用した方式がある。電極を溶解、凝集させることで超微粒子が形成される [41]。こ
のとき、電極表面に形成されるシース領域が放電の安定化をもたらしている。図 2.9(a)は
生成されたNi超微粒子、(b)はTi超微粒子、(c)はAg超微粒子、(d)はAu超微粒子であ
る。この方法は真空装置が不要で、安価で大量に各種金属の超微粒子を生成可能であると
いう利点を持つ。
近年、プラズマ材料科学分野において、液中で生成するプラズマ（「ソリューションプ
ラズマ」と呼ばれている）を、21世紀のコア技術とし研究を進めていく動向が、世界的に
起きようとしている。溶質と溶媒の組み合わせにより、さまざまなプラズマを生じさせる
ことができる。反応速度が大きい（気相プラズマ法の約１万倍）ため、材料の表面に膜を
つくる時間が非常に短くなる。名古屋大学の高井らは液中における新規プロセスを構築す
るための開発を精力的に行っている。2つのワイヤー状金属電極を用い、パルス電源条件
としては、パルス幅が 2 µs、パルス周波数が 15 kHzで 2.5 kV としている。塩化金酸水
溶液を用い、塩化カリウムにて導電率を変化させた。その結果、図 2.10のようにTEM 像
から、球状以外に、平面的には三角形、五角形、六角形のさまざまな形状の多角形超微粒
子の生成に成功している [42]。

図 2.7: 液中放電を用いたカーボンオニオン粒子の生成 [26]
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図 2.8: 電気分解反応によるグロー放電と金属微粒子の生成 [41]

図 2.9: 生成された金属微粒子 (a) Ni超微粒子 (b) Ti超微粒子 (c) Ag超微粒子 (d) Au超
微粒子 [41]

図 2.10: ソリューションプラズマによって生成された多角形金超微粒子 [42]
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微細加工

液体中の微小電極間におけるパルス放電は高電界、微細性、高い反応性を利用した微細
放電加工への応用が期待されている [43]-[52]。放電加工は強度や硬度がきわめて高いWC

（タングステンカーバイド）などの材料の加工や、微細な寸法部品の精密加工が可能である
などの特徴を有する [43][44]。放電加工技術は 1943年にB.R. LazarenkoとN.I. Lazarenko

の両氏によって発見されたと言われており、その歴史は古い。
文献 [52]では、微細な電極を用いた放電加工によりステンレス基板上に 6.5 µm から

12.5 µm の大きさの穴加工 (図 2.11(a))と花の形を施した加工 (図 2.11(b))を行っている。
微細加工では、電極間制御、電流波形制御、電極先端径が精度に大きく影響する。
これまで放電加工の分野では、放電電流、表面粗さ、工具電極消耗率などによる加工特
性の評価が多いため、放電そのものの研究が不足していた。近年、微細加工の需要が高まっ
ているため、加工性能を向上する取り組みが必要とされている。そのためには放電自体に
着目した研究が求められる [53]。しかしながら、放電電極間が微小であること、固体・液
体・気体の相転移を含むこと、化学反応や物質輸送が複雑に絡むことから現象の理解は難
しい。プラズマと液体の相互作用が加工に影響を与える要素を含むため、液中微小電極間
の放電現象の理解を深めることによって、加工プロセスや微細化の限界といった知見を得
られる可能性がある。
最近では、電解放電加工にも注目が集まっている。文献 [54]では、電解質溶液中 (NaOH

水溶液 : 濃度 20 ％)で直流電源が用いられている。電極構造は陽極 (reference electrode)

がニッケル、陰極 (tool electrode) がタングステンカーバイドで、加工材料 (workpiece

material)がボロシリケイトガラスである。バブル層を考慮した等価回路、ガスフィルム
形成のメカニズムと理論計算、電解液中で安定なスパークの生成を検討しており、気泡と
放電との関係を示し、微細加工への展望も述べられている。

(a) (b)

図 2.11: 微細放電加工を用いたステンレス基板の加工 (a) 微細穴加工 6.5 µm ∼ 12.5 µm

(b) 花形加工 [52]
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(a) (b)

図 2.12: 電解放電加工 (a) 気泡の形成 (b) 電極先端付近のモデル図 [54]

水処理

近年の海・河川・湖沼における水道源水の汚染の進行、また半導体・液晶などの電子部品
の排水洗浄への応用のため、急速に高まる品質の要求等の観点から、水に対する重要性、
関心が高まってきている。水処理技術は大別して上水処理と下水処理の二つに分けられる。
従来の水処理技術は、目的とする被対象物に対して特定の処理法が用いられ、いくつかの
処理法を組み合わせることによってその処理を行うのが一般的である。このことから、処
理コストが高いことや、装置占有面積が大きくなってしまう等の問題点がある。また塩素
等の薬品を使用しない環境に配慮した水処理技術の開発が望まれている。そこで近年は、
プラズマによる水処理技術の応用・研究が注目を集めている。
プラズマによる処理法は大別して遠隔・間接・直接プラズマ法に分けることができる。
遠隔プラズマ法は、低温プラズマにより生成したO3、OH 等の活性種の酸化作用を用い、
間接プラズマ法はプラズマによる紫外線等の放射線を光触媒と組み合わせて処理を行う。
直接プラズマ法は水中で直接パルス状の放電を発生させることにより、遠隔、間接プラズ
マ法による各処理効果を同時に得られることから最も進んだ技術と言える。直接プラズマ
法は、パルスコロナ (PCED: Pulsed Corona Electrohydraulic Discharge)・パルススパー
ク (PSED: Pulsed Spark Electrohydraulic Discharge)・パルスアーク (PAED: Pulsed Arc

Electrohydraulic Discharge)の方式が提案されている [55]-[62]。
Sahni らは図 2.14 に示す装置で水中放電を形成し、水中に生成される H2O2や OHラ
ジカル生成量を測定することにより、水中放電において、プラズマ中で形成されたラジカ
ルが図 2.14 中のラジカル結合領域で結合し、水に溶け込むという化学反応モデルを提案
している [57]。
パルスアーク放電は対向する 2つの電極間に数 kA 以上の大電流を流して、それによっ
て発生した物理的作用（衝撃波）、化学的作用（O3、OH、O、H 等）、光学的作用（UV-A

365 nm、UV-B 254 nm等）、熱的作用により水処理を行う手法である [61][62]。水中微生
物・有機化学汚染物質を同時に分解することが可能であると考えられ、水質制御・汚泥改
質等、幅広い効果が期待できるため、次世代の水処理技術の有力候補である。
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図 2.13: Electrohydraulic discharge の各パラメータ [55]

図 2.14: PCEDによる水処理 [57]

図 2.15: PAEDによる水処理 [59]
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2.2.4 液体電極放電

液体とプラズマ界面の現象を取り扱う方式として液体電極放電がある。液体を電極と
してプラズマを生成する研究は 100年以上前に、すでに Gubkin [63]らによって行われ、
その後 1950年代にはHicklingらよって、有機物、無機物の合成に液体電極を用いた放電
の基礎的な研究がなされた [64][65]。当時は、グロー放電電解法（GDE: Glow Discharge

Electrolysis）という方式で、溶液表面と、その上方に設置された電極間にグロー放電を発
生させる方式であった。放電によって気相中に生成された荷電粒子は、電界勾配により溶
液表面に向かって加速され、溶媒分子と衝突して、通常の溶液中の電気分解では生成しな
いようなラジカルやイオン、励起種を発生させる。これまでGDE法を用いて、種々の水
溶液中における過酸化水素の生成や、液体アンモニア中のヒドラジンの生成が報告されて
いる。しかしながらこの方法の応用は今日まで非常に限られている。
以下に、液体電極放電の研究例を示す。近年、液体陰極放電は分析や材料プロセスの分
野で盛んに研究が行われるようになった。しかし同時に、放電の安定動作条件や放電機構
の解明はいまだ十分に解明されていない。
1990年代にCerfalviらによって液体を陰極とした大気圧放電で、陰極とした液体中に溶
けた金属の成分を分析する手法が提案された。これらはElectrolyte Cathode Atmospheric

Glow Dischargeを簡略化して ELCADと総称される。彼等は溶液を酸性にすると、溶液
中に含まれる微量元素の発光効率が高くなることを示し、大量のアルゴンを必要とする誘
導結合プラズマ (ICP)発光分析に代わる、比較的安価な成分分析装置としての可能性を示
し、その後、その放電のメカニズムの解析や、溶液部分の面積を制限することによる改良
を加えるなど、精力的に研究を行った [66]–[77]。
しかし、その後 Jenkinsらによって微小な ELCADを用いた分析システムや [78]、材料
の分野でも数多くの研究がなされた。また、ほかの研究者たちも、その放電についての
研究を行ったが [79]–[83]、いまだその詳細な放電のメカニズムは解明されていない [81]。

図 2.16: 1800年代に研究された液体電極を用いたプラズマ生成用実験装置図 [63]
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Michael R. Webbらは、Cerfalviらの液体陰極を用いた大気圧グロー放電の結果をもとに、
その放電の発光分布 [81]、電子温度 [82]について議論している。彼等の実験結果によると
放電が生じてから電流に対する電子数密度の変化、pHに対する密度の変化はほとんどな
く、その電子数密度は陽光柱領域で 2.5×1015 cm−3、負グロー領域では 8×1015 cm−3 で
ある。

図 2.17: Cerfalviらによる ELCADの実験装置と放電写真 [77]

図 2.18: Webbらによる ELCAD実験装置と放電写真 [81]
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最近では、液体電極放電について P. Bruggeman が精力的に研究を行っている [84]-[87]。
文献 [85]では、液体陰極と金属陽極におけるプラズマの電気的・光学的性質を調べ、特に
蒸留水と電解質溶液を陰極として使った場合の違いについて議論している。電極間距離を
5 mm とし、電流を 0 ∼ 140 mA 程度にまで変化させており、その結果蒸留水を使用した
時、10分程度で pHは 6.5 から 3 付近にまで減少し、導電率は 0 µS/cm から 40 µS/cm

に変化すると述べている。OHと N2の回転温度はそれぞれ、OHバンドスペクトルから
3200 ∼ 3750 K で、N2 スペクトルから 2500 ∼ 2750 K であることがわかり、Hβ のシュ
タルク拡がりから求めた電子数密度は 5.5 ∼ 8.5 × 1014 cm−3 であった。文献 [87]では、
金属針対液体電極とする構造で電極間距離を 1.5 mm とし、周波数 3 kHz、パルス幅 600

ns、電圧 4 kV 程度のパルス電圧を印加したときの放電形状、発光特性を調べている。液
体は水道水 (590 µS/cm)を使用している。OI、Hα、NH(A-X)は時間の増加とともに発光
強度が上昇する。これは、プラズマ中で温度、水蒸気密度が増加するためである。一方、
OH(A)の発光のピークはほぼ一定である。水処理でも注目されているOH(A)の反応につ
いて、その生成経路が議論されている。
白井らは液体を陽極としたときに液面での放電で自己組織化現象がみられることを報告
している [88]。ノズル対液体電極構造で、穴径 500 µm のノズルからヘリウムガスを流し
ている。電極間距離を 1 mm から 10 mm まで変化させており、5 mm 以上のときに、図
2.19に示されるような自己組織化が観測された。P. Bruggeman も同様の自己組織化現象
を測定しているが、形状がやや異なる [89]。詳細なメカニズムはまだわかっていないが、
ヘリウムガス流量、電極間距離、溶液濃度、周囲ガスが重要な要素である。それと、液体
中のアニオンやカチオンの存在も考慮する必要があると述べている。

図 2.19: 液体電極を陽極としたときに発現する自己組織化現象 (a)Na2SO4 1 ％ (b) 精製
水 [88]
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2.3 ガス流・プラズマ界面反応場の生成

ガス流とプラズマの反応は、例えばヘリウムガス流を用いた場合では、陽光柱はペニン
グ効果により窒素の励起が盛んに行われ、負グロー領域では二次電子によるヘリウム原子
の励起が盛んに行われる。ヘリウムガス流を用いたグロー放電は、ヘリウムと微量の窒素
が混合した放電となる。また、ガス流による流体安定化効果により放電が安定して発生し
やすい効果がある。このように、通常は放電生成時の放電特性を調べる研究が主となるが、
本節では放電が消える瞬間のガス流とプラズマの界面反応の利用について述べる。これは、
ガス流-プラズマ間の反応に伴うエネルギー損失の観点から検討を行うことを目的として
おり、ガス遮断器の考え方と一致している。

2.3.1 ガス遮断器の特徴

ガス遮断器とは、図 2.20に示すように電力系統で線間短絡や地絡のような異常状態が
発生したときに、開閉器の電極間に発生するアーク放電に対し、ガス流を吹き付けること
で消滅（消弧）させる装置である。ガス遮断器では、一般的に SF6（六フッ化硫黄）ガス
が用いられている。SF6の優れた絶縁特性により気中絶縁の変電所に比べ、大幅に縮小化
し耐環境性、安全性を実現したため、これらの機器が広く採用されている。
SF6ガスには熱化学的特性に優れており、電気的負性という顕著な特徴がある [90]。SF6

ガスの熱化学的特性について、SF6アークの断面温度分布を図 2.21に示す。温度は中心部
の弧心で顕著なピークを示し、外炎部は低く、かつフラットで、このため電流はほとんど
集中的に弧心部に流れる。アーク時定数はアーク断面積に比例する。電流零点に近づくに
つれて、アークの断面積は急激に小さくなり、空気の場合のように、外炎に電流を残すこ
とができない。よって、細いアークが小の電流域まで存在し、アーク時定数が極端に小さ
くなる。ここで、アーク時定数とはアークコンダクタンスに対する慣性効果を示し、この
値が小さいほど消弧しやすいので、SF6アークは電流遮断が起こりやすいアークである。
1995年の世界の SF6生産量は約 8500トン程度と推定されており、そのうち、約 30％が
日本で生産され、主に電気絶縁用として電力機器メーカが使用している。

図 2.20: ガス遮断器の開極時の様子 (a)平常時 (b)開極時
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図 2.21: SF6アーク断面の温度分布 [90]

SF6ガスアークの電流遮断能力、すなわち、その特異な熱化学的特性、ならびに著しい
電気的負性に依存している。その結果としてアーク時定数が窒素や空気に比較して、100

分の 1もしくはそれ以下という顕著な特性が、きわめて優れた性能の消弧室の実現を可能
としている。
ここで重要なことは、アーク遮断は、空気遮断器や油遮断器の消弧室の場合、ガス流、
プラズマ流の圧力勾配による等エントロピー的冷却作用、あるいは断熱膨張作用に依存す
るのに対して、SF6ガス遮断器では、アーク遮断が SF6ガス自体の特異な性質を利用する
ことにある。このため、発生したプラズマ空間にできるだけ多量の新鮮な SF6ガス分子を
供給する、すなわち SF6ガス分子のアークとの接触反応を促進することが、SF6ガス遮断
器では要求される。

2.3.2 ガス遮断器の研究

ガス遮断器には SF6ガスが多く用いられる。SF6ガスは電力系統の変電・配電設備にお
いて、アーク放電に対する絶縁・消弧媒体として多く使われている重要なガスである。し
かし、このガスは表 2.1に見られるように地球温暖化係数が CO2の 23900倍ときわめて
大きく、1997年の地球温暖化防止京都会議で排出規制対象ガスに指定されたため、SF6代
替ガスに関する研究が盛んに進められている。代替ガスの候補としてはN2、CO2などが
あげられており、実際の遮断器あるいは同等の寸法の遮断実験装置を用いて代替ガス遮断
器の遮断性能が調査されている。
SF6に対する最も有力な代替ガスとして CO2が考えられている。CO2を用いたガス遮
断器に関しては、実規模の遮断器モデルによる開発まで進められており、その結果として、
SF6ガスの場合に比べて遮断性能は約 50％程度であり、遮断器自体も大型化してしまう
ということが報告されている [92]。従って、現時点では現行の SF6ガス遮断器をそのまま
代替ガスに置き換えただけで、同等の遮断性能を期待するのは困難であるといえるが、さ
まざまな新しい技術を組み合わせることで、代替ガス CO2の遮断性能を SF6ガスに近づ
けることができる。
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文献 [93]では、CO2ガス遮断器の遮断能力の向上について、アークパラメータを用いて
考察している。図 2.22の電極構造で、高圧および低圧 2種類の系統のガス室を用いてガス
流を発生させていて、高圧ガス室の圧力を変化させてアークパラメータを操作している。
CO2ガス遮断器の遮断能力は、アークパラメータの熱損失には依存せず、アークパラメー
タのアーク時定数 θが小さいほど向上することがわかっている。文献 [94]は、真空遮断器
と SF6ガス遮断器を直列に接続したハイブリッド遮断器を用いて、SF6ガスの使用量を減
らす検討を行っている。

表 2.1: SF6、CO2、N2の基礎物性比較 [92]

ガス種 SF6 CO2 N2

分子量 146.06 44.01 28.01

密度 (kg/m3)∗1 5.9 1.8 1.1

地球温暖化係数 23900 1 -

化学的安定度 安定 安定 安定
可燃性 なし なし なし
沸点 (℃)∗2 - 51 -78 -198

絶縁耐力 (％)∗3 100（-） 34（-） 25（+）
アーク時定数 (µs)∗4 0.8 15 220

∗1 300 K, 1atm　　 ∗2 1 atm

∗3 同軸円筒型電極構造による 50 ％ 絶縁破壊確率。雷インパルス、0.9 気圧 (abs)

∗4 1気圧、自由アークによる測定

図 2.22: アーク消弧チャンバの断面図 [93] 図 2.23: ハイブリッド型の遮断器 [94]
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第3章 液中微小ギャップパルス放電の進展

3.1 はじめに

水中の放電生成は、近年名古屋大学でソリューションプラズマ [1]が戦略的推進事業と
して進められていることからも関心の高さが伺える。液体とプラズマ界面で生じる物理・
化学反応が従来のプラズマとは異なり、新しい材料合成・加工反応場として期待できる。
しかしながら、電極間で発生する現象はストリーマ進展 [2]-[10]、衝撃波 [11]-[17]、ラジカ
ル・紫外光の発生 [18]-[24]などの複雑な機構が伴い詳細な理解がなされていない。特に、
繰り返しパルス電源やマイクロ波電源を用いた放電生成では放電箇所や放電タイミングな
どを制御できない。そこで、本章では、ギャップスイッチを介したコンデンサ放電を適用
し、ギャップスイッチのタイミングを制御してひとつのアーク放電を ns ～ µs オーダー
でとらえることを試みた。通常、連続的に見える放電は小さい時間スケールで観測する
と個々の放電の集まりであるため、ひとつのアーク放電を観測するのは重要である。微小
ギャップにおける液中放電を破壊前駆過程とアーク進展過程の 2つに分けて検討し、それ
らの物理・化学反応について明らかにすることを目的とする。

3.2 実験装置

3.2.1 放電回路

図 3.1に実験装置の概要を示す。電極はワイヤ対平面構造で、ワイヤはタングステンで
直径 100 µm、平面電極は直径 3 mmの銅棒の側面を研磨し、研磨した平面に対してワイ
ヤが垂直になるように配置した。電極間距離は 200 ∼ 800 µmの範囲で変化させた。この
電極を精製水（導電率 1 ∼ 5 µS/cm）もしくは硫酸ナトリウム水溶液 (濃度 0.01 ∼ 0.1

%、 導電率 180 ∼ 1500 µS/cm)中に置いた。図 3.2に硫酸ナトリウムの濃度と導電率の
関係を示す。単発の放電を発生させるためにコンデンサパルス放電を用いた。コンデンサ
放電は、800 pF あるいは 2000 pF のコンデンサにギャップスイッチを介して行った。高
電圧プローブ (Tektronix 製: P6015) により電極間電圧を測定し、電流測定はカレントプ
ローブ (PEARSONELECTRONICS,INC 製: 411) を使用した。電極間隔の調節にはピエ
ゾステージ (sigma koki SFS-60X) とステッピングモータ (SURUGA SEIKI D220) を使
用しワイヤ電極を制御した。スイッチを主回路から接触確認回路に切り変えて、ステッピ
ングモータとピエゾステージを駆動させ、ワイヤを平面に接触させる。ここで電極と試料
が接触したときに流れる短絡電流（数mAに制限）を微小電流計で確認し、試料表面と接
触した位置とした。その後、所定の電極間距離に設定し、スイッチを主回路側に接続し放
電実験を行った。
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図 3.1: 液中微小ギャップパルス放電の実験装置

図 3.2: 硫酸ナトリウム水溶液の濃度と導電率の関係
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3.3 測定系

以下に本実験で用いた測定系を示す。なお、以下に示す測定系は第 3章以降についての
放電実験でも用いられる。

3.3.1 電圧電流測定系

電極間電圧は、高電圧プローブ (Tektronix P6015)により測定した。また放電時の電流
は、カレントプローブをコンデンサと電極で構成される放電回路内に挿入して測定した。
本研究では、コンデンサを電極と並列に挿入するとパルス放電により数 100 Aの電流が
流れる。一般に大電流計測では非接触で測定可能なロゴスキーコイルが用いられ、本研究
でもこれを用いた。ロゴスキーコイルは半径の小さいコイルをトーラス状の絶縁物に巻き
つけた構造である。被測定電流が変化することによりその周囲の磁界が変化すると、コイ
ルに鎖交する磁束を時間微分した電圧がコイルの両端に生じる。この電圧を内部、または
外部に取り付けた積分器により積分することで、電流に比例した電圧を得ることができる
[26]。本研究で使用したロゴスキーコイル (PEARSON ELECTRONICS,INC製:411)の特
性を表 3.1に示す。

3.3.2 ICCDカメラ

詳細な放電の進展過程を調べるために、ICCDカメラ (Andor Technology製:DH734-

18U-03)の撮影により放電初期の放電部の撮影を行った。ICCD検出器は極微弱光測定や
極小時間分解測定では重要なツールであり、本研究で用いた ICCDカメラは高感度 ICCD

検出器にディレイジェネレータを内蔵し、最小ゲート幅 2 ns で捉える測定機器である。専
用のソフトウェアを用いて、ゲート幅からトリガタイミングまでリアルタイムで設定でき
る。この ICCD検出器は電子冷却と低ノイズ回路により、フォトンカウンティングレベル
まで測定が可能である。
ICCDの原理を図 3.3に示す。ICCDの性能はフォトカソード上で光子が光電子となっ
て発生する確率によって決まる。フォトカソードで発生した光電子はマイクロチャネルプ
レートで電子増幅され、フォスファーで光に変換され検出される。インテンシファイアに
ゲートがかかっているとき、印加された電圧はフォトカソード上で発生した光電子をマ
イクロチャネルプレートに引き込む。マイクロチャネルプレートに印加された高電圧によ
り光電子は加速されマイクロチャネルプレート内壁で衝突を繰り返し、連鎖的に多量の 2

表 3.1: 本研究で用いたロゴスキーコイルの時間周波数特性

時間領域特性 周波数領域特性

型番 最大電流値 垂下特性 有効立ち上
がり時間

最大 IT 最大電流 最小周波数 最大周波数 最大電流/
周波数

411 5 kA 9×10−4 　 20 ns 0.2 As 50 A 1 Hz 20 MHz 1.5 A/Hz
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次電子を発生する。これらの電子がさらに加速されフォスファーに衝突し光に変換されて
CCDによって検出される [27]。表 3.2に ICCDカメラの仕様を示す。
撮影は外部トリガにより、ICCDカメラへゲート信号を送ることで行った。外部トリガ
は、ディレイパルスジェネレータ (STANFORD RESEARCH SYSTEMS,INC製MODEL

DG535)からの電気信号を入力し、ギャップスイッチへの信号に時間差をつけて、所望の
放電タイミングで撮影した。撮影時は必要に応じて減光フィルタを挿入した。

3.3.3 光電子増倍管

放電により放出される可視光の時間変化を光電子増倍管で測定した。この測定機器は発
光の時間変化を観測することによりプラズマの変化を大まかに捉えることができるため、
プラズマ診断では有効な方法である。
光電子増倍管には浜松ホトニクス製R446を使用した。光電子増倍管は、略してフォト
マルとも呼ばれ、弱い光を検出するのに用いる真空管である。光が光電面に入射し、光電
子を放出すると、ダイノードと呼ばれる 2次電子放出膜を塗布した電極に衝突し、それが
8∼17段くらい設けられたダイノードに次々衝突し、2次電子を放出しそれらが最後に陽
極に集められる構造になっている。2 nsくらいの速い立ち上がりをもち、数 10 µAが出
力として取り出せる。ノイズ低減の目的で、光電子を冷却して使用することもある [28]。

表 3.2: ICCDカメラ (Andor Technology製:DH734-18U-03)の仕様

有効画素数 検出波長 (nm) ゲート速度 (ns) 最大量子効率 最大ゲイン (counts/photoe)

1024×1024 180∼ 850 2 18％ 1000

図 3.3: ICCDカメラの原理 [27]
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図 3.4: 光電子増倍管の原理図 [29]

3.3.4 分光器

分光測定とは、プラズマが発するさまざまな波長の光を分析してプラズマの情報を得る
ことである。非接触な計測法であるため、プラズマ自体に影響を与えずにプラズマ診断で
きる。
200 ∼ 850 nm の可視光領域を調べるために小型分光器 (StellarNet社製:EPP2000C-

UV+VIS,EPP2000-VIS)を使用した。波長分解数は高くないが、一度に広範囲の波長領域
のデータを取得可能であるという特徴を持つ。ゲート時間を 2 sに設定し、繰り返し放電
周期を 10 Hzとして平均化された波長データを取得した。
この分光器とは別に、マルチチャネル分光 OMA (Optical Multichannel Analyzer)モー
ドと、特定の波長のみ取り出して時間分解することができる単一チャネル (モノクロメー
タ)モードの次の 2種類の動作が可能な分光器がある。

マルチチャネル分光モード (OMA)

単発の放電の電流継続時間は 1 µs 程度であるため光検出器は高速なゲート時間を必要
とする。そこで、分光器本体 (Acton Research Corporation製:AM-505)に ICCD（Andor

Technology 製:DH734-18U-03）を取り付け、ゲート時間 200 nsとして図 3.5のように測
定した。また、分光器本体の仕様を表 3.3に示す。マイクロ放電からの発光をUVグレー
ド光ファイバ (三菱電線製:ST-U200D-SY)の先端から採取し分光器に導く。分光器で波長
分解された光は、ICCDに入力され、PCに出力される。放電現象はきわめて短いことか
ら、放電トリガと ICCDタイミングをディレイパルスジェネレータによって調節した。取
り込まれた光は、横軸が波長で縦軸が発光の相対強度の波形のスペクトルとなって現れる。
ICCD検出器はCCDよりも光感度が 2∼4 桁高い。通常、ノイズが多いという問題がある
が、ノイズ低減のために冷却機能を使用している。一度に測定できる波長領域が 20 nm

程度と制限されるため、波長コントローラーによって分光器本体の回折格子を回転させ測
定したい波長領域に合わせる。波長領域を正確に合わせるには、水銀ランプやネオンラン
プなど各種放電灯を用い、測定波長範囲内の既知の波長を入力してソフトウェアにより演
算をする。
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単一チャネルモード (モノクロメータモード)

分光器からの光をモノクロメータモードを用いることで、測定光の時間分解測定が可能
になる。分光器から出力される光の中から任意の波長のみを取り出し、スリットを介して
光電子増倍管 (浜松フォトニクス製:R955)へと伝送し、その出力をオシロスコープで記録
する。スリット幅を 10 µmとしたときの波長分解能は半値幅で 0.1 nmである。スリット
幅を小さくすれば、波長分解能は向上するが、それに伴い光の強度は弱くなる。測定に関
しては入射スリットと出射スリットの幅を等しく揃えなければならない。本研究で使用し
たモノクロメータの仕様を表 3.3に示す。

AM-505
分光器本体

モノクロメータ
モード

マルチチャネル
モード

IS - 100PM
R955 型 PMT OSC

Andor Technology

DH734-18U-03 ICCD PC

放電・発光 Delay/Pulse Generator
MODEL DG 535

trigger

trigger

図 3.5: 分光計測システムの構成

表 3.3: 分光器本体 (AM-505)とモノクロメータ (G-250)の仕様

分光器本体 (AM-505) モノクロメータ (G-250)

光学形式 Czerny-Turner型 光学形式 Czerny-Turner型
焦点距離 500mm 焦点距離 250 mm

回折格子 1200本/mm 回折格子 1200 本/mm

刻線面積 52 mm ×52 mm 口径比 F = 250 mm

検出可能波長域 200 ∼ 800 nm 光学的波長範囲 170 ∼ 800 nm

逆線分散 1.67nm/mm 機械的波長範囲 0 ∼ 800 nm

波長分解能 0.028nm(slit width 10µm) 波長分解能 FWHM 0.1 nm at 546.07 nm
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3.4 液中微小ギャップアーク放電の発生

3.4.1 放電電圧電流特性

水中微小ギャップ放電の電圧電流の時間変化について示す。単発の放電を発生させるた
めにコンデンサパルス放電を用いた。コンデンサ放電は 800 pFのコンデンサにギャップ
スイッチを介して行った。精製水 (導電率 : 1 ～ 5 µs/cm)中で電極間距離を 500 µmに
設定して、充電電圧 -10 kVでコンデンサを充電し、放電させたときの電圧・電流・入力
電力波形を図 3.6に示す。
電圧の立ち上がり速度は 1.0× 1011 V/s で、7.5 kV の電圧が電極間に印加される。電
圧が印加されてから 1 µs 程度の放電遅れがあった後、全路破壊が生じ放電電流が流れ始
める。放電遅れは液中放電特有の現象であり、破壊前駆過程を理解する上で重要となるた
め、次に電極間距離と極性による放電遅れ特性への影響を明らかにする。

図 3.6: 電圧・電流・入力電力波形 (コンデンサ 800 pF, 充電電圧 -10 kV, 電極間距離 500

µm)
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3.4.2 放電遅れ特性

通常、液体誘電体に図 3.7に示すインパルス電圧を印加した場合、その瞬時値が直流破
壊電圧 VD になっても直ちに破壊せず、ある時間後に破壊する。この時間を放電遅れ時
間と言う [30]。放電遅れ時間は、破壊誘発因子 (初期電子) が電圧印加後に放電空間内に
出現するまでの時間 ts と、その後初期電子が更に破壊 (火花) を形成するのに要する時間
tf の和として与えられ、前者を統計遅れ時間 (statistical time lag)、後者を形成遅れ時間
(formative time lag)と呼ぶ。すなわち、放電遅れ時間 t は

t = ts + tf (3.1)

である。電圧印加後に時刻 t までで破壊しない確率を p(t) とすると、その後引き続き時刻
t から t+ dt の間も破壊しない確率 p(t+ dt) は次式で与えられる。

p(t+ dt) = p(t)(1− λLdt) (3.2)

ここで、λL は火花を形成する初期電子のギャップ中における単位時間当たりの生成率で
あり、時間に依存せず一定と仮定する。p(0) = 1 を考慮して、式 (3.2)より導かれる微分
方程式を解くと

p(t) = exp(−λLt) (3.3)

が得られる。同一波形のパルス電圧をN 回印加して破壊遅れ時間が t 以上である回数が
n であった場合は、p(t) = n/N であるので、

n

N
= exp(−λLt) (3.4)

n/N と t の関係を表す曲線をラウエプロットと呼ぶ。

図 3.7: 放電遅れ時間の定義 [30]
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電極間距離と極性による影響

精製水中で電極間電圧を ±10 kVに設定したときの放電遅れ時間の電極間距離変化を図
3.8に示す。(a)は正極性で、(b)は負極性である。電極間距離は 200 ∼ 800 µm に変化さ
せている。その結果、電極間距離が長いほど放電遅れ時間が長いことがわかる。これは電
極間を短絡させるために必要なエネルギーが電極間距離の増加とともに増大するためであ
る。また、正極性の方が放電遅れ時間が短く、プロットにばらつきが多い。これは、放電
路を形成する全路破壊の物理機構に起因すると考え、次節でその詳細を明らかにする。
ラウエプロットから求めた放電遅れ時間の電極間距離変化を図 3.9に示す。このとき、

n/N = 0.368 となる t を放電遅れ時間と定義している。ひとつのプロットは 50回試行し
た結果である。電極間距離を広げていくと、正極性と負極性の放電遅れ時間の差が顕著に
見られる。正極性時、電極間距離 200 ∼ 800 µm で放電遅れ時間は 0.12 ∼ 1.2 µs に線形
的に増大する。一方、負極性時、電極間距離 400 µm 程度から上昇率が増加し、800 µm

で放電遅れ時間は 6.1 µs となる。印加電圧を上げると放電遅れ時間は短くなる。一方、球
電極 (曲率半径 : 1 mm)を用いて電極間の電界を減少させると、放電遅れ時間が長くな
る。また、実験時の時刻、天気、気温、湿度などによっても変化を及ぼすと考えられる。
電極表面で発現する仕事関数を考慮すると電極材質、形状によっても影響を受ける。

図 3.8: 放電遅れ時間のラウエプロット (a)正極性 (b)負極性
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図 3.9: 極性を変えたときの放電遅れ時間

形成遅れ時間と統計遅れ時間

続いて、式 (3.1)から放電遅れ時間を形成遅れ時間と統計遅れ時間に分けて考える。形
成遅れ時間が tf の場合、t− tf が (3.4)式の t に対応し、また，λL = 1/ts であるから、
結局、

n

N
= exp(− t− tf

ts
) (3.5)

となる。(3.5) 式より、n/N = 1 のときの t が tf 、n/N = 0.368 のときの t が tf + ts と
なるので、ラウエプロットより tf , ts を決定できる (図 3.10)。図 3.11(a)は正極性、(b)

は負極性時の結果である。正極性時、統計遅れ時間 ＞ 形成遅れ時間となり、一方負極性
時、形成遅れ時間 ＞ 統計遅れ時間となる。図 3.8(a)に示したように、正極性では放電遅
れ時間にばらつきが生じたことから放電が毎回安定に発生し難いが、ひとたび放電路の形
成が始まると 1 µs 以下で高速進展するという特徴がある。負極性では正極性と逆の傾向
になり、放電時間のばらつきは小さいが放電路の形成時間が長い特徴をもつ。
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図 3.10: 放電遅れ時間の定義 tf : 形成遅れ時間、 ts: 統計遅れ時間 [30]

図 3.11: 形成・統計遅れ時間 (a)正極性 (b)負極性
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3.5 破壊前駆過程

3.4.2節から、同じ電極間距離でも極性によって放電遅れ時間特性が異なることがわかっ
た。そこで、極性による影響ついてレーザを用いた可視化 (付録A参照)により検討し、液
体の絶縁破壊理論について考察する。また、導電率、電界分布による影響についても調べ
破壊前駆過程の新しい知見を得る。

3.5.1 極性による影響

図 3.12はワイヤ電極が正極性と負極性のそれぞれの場合における、破壊前駆時のレー
ザ・シャドウグラフ法による観測結果である。絶縁破壊した時刻を t = 0 s とする。図
3.12(a)の正極性の場合、放電遅れ時間が 300 ns の時の現象を観測している。t = -160 ns

でワイヤ先端から樹枝状のものが放射状に生じる。枝の発生は電圧印加と同時ではなく、
電圧が印加されてから 100 ∼ 200 ns 後に現れる。t = -80 ns で広範囲な半円を形成し、
速度 2 km/s 程度で対向電極へ進展する。対向電極へ達すると全路破壊が生じ、放電電流
が流れる。一本の枝の直径は 10 µm 程度である。電極間距離を 200 µm としたときも同
様の進展結果であった。枝状の先端部分は高電界が形成されているため衝撃波、紫外線や
OH 等のラジカルが発生している [35]。電極間距離を大きくして絶縁破壊が起こらない条
件にしても、ワイヤ近傍のみ枝状のものが観測された。
負極性の場合の結果を図 3.12(b)に示す。放電遅れ時間は 4500 ns である。t = -3300 ns

でワイヤ先端から凝集形状のものが生じる。t = -600 ns で不規則に対向電極へ進展する。
進展速度は 0.1 ～ 0.5 km/s程度で、正極性の場合より 1桁程度遅い速度である。極性によ
らず前駆現象はいずれもワイヤ側から進展し、対向の電極には変化がないことがわかる。
また、ICCD カメラを用いて破壊前駆現象の発光を観測した結果、図 3.13のようにワイ
ヤ先端周りでわずかに発光が観測される。ワイヤを負極としたときにもワイヤ先端周りで
発光が観測される。以上のように、進展開始位置は同じであるが、全路破壊の進展メカニ
ズムは異なると言える。図 3.9で正極性と負極性で放電遅れ特性を示した。正極性では、
破壊前駆時の現象がストリーマ的であり、絶縁破壊を形成するまでの時間が短くなる。一
方、負極性では、凝集状態のものが不規則な進展を示すため放電形成時間が長くなる。
ワイヤ電極先端の電界強度を有限要素法解析ソフトウェア (FEMLAB: Finite Element

Modeling LABoratory)を用いて評価した。図 3.14 は電極間電圧 8 kV、電極間距離 500

µm のときの結果である。最大電界で 60 MV/m となっている。さらに電極間距離を 200

µm にすると、100 MV/m 程度の電界となる。水中の放電では、水中に存在するマイク
ロバブル内で高電界によって絶縁破壊し、その後、衝突電離が放射状の進展に寄与してお
り、枝状先端の電界放出が成長と進展に関与していると言われている [36]。
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図 3.12: 極性による前駆現象の変化 (コンデンサ 800 pF, 充電電圧 ±10 kV, 電極間距離
500 µm) (a)正極性 (b)負極性

図 3.13: 前駆現象に伴う発光 (コンデンサ 800 pF, 充電電圧 ±10 kV, 電極間距離 500 µm)
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図 3.14: ワイヤ電極先端の電界シミュレーション (電極間電圧 8 kV, 電極間距離 500 µm)

3.5.2 導電率による影響

これまで、液体中での絶縁破壊研究は絶縁耐力の評価を目的として、変圧器油や精製水
などの絶縁性液体を用いた研究が行われてきた。一方、導電性液体は電極間に印加される
電圧が低下し、全路破壊が起こりにくいため、放電の分野では関心が持たれてこなかった。
近年、化学的なメカニズムで加工する電解加工が研究されている [37]-[49]。工具電極の消
耗が少ないことや硬さや靭性などには無関係に高速度の加工や複雑な形状を一工程で加工
できる特徴を有している。また、放電を繰り返すと液体の導電率が変化することがわかっ
ている。導電率が上昇すると液体中に電流が流れやすくなるため、導電率の低い精製水と
は異なる現象が起こる。
そこで、精製水と硫酸ナトリウム水溶液を用いて、導電率の違いによる破壊前駆現象
の変化を調べた。電極間距離は 500 µmであり、充電電圧は -10 kV でコンデンサ容量は
2000 pF である。導電率 750 µS/cm のときの電圧電流波形を図 3.15に示す。電圧印加直
後 10 kV 程度まで電圧が上昇するが、絶縁破壊のときには 5 kV にまで減少している。そ
の間、電流は 35 A 程度流れる。高導電率の場合、電圧印加と同時に電流が流れ、電圧波
形の減衰が速くなり放電が起こりにくい。コンデンサの容量が小さいほど、または溶液の
濃度が高いほど電圧減衰の傾向が顕著になる。800 pF のコンデンサに 10 kV を充電した
とき、導電率 1500 µS/cm の溶液では放電が発生しない。
図 3.16はレーザ・シャドウグラフ法により観測した結果である。精製水 (図 3.16(a)) と

Na2SO4 水溶液 180 µS/cm(図 3.16(b)) では樹枝形状がほぼ同様であるが、導電率が高い
図 3.16(c),(d) では個々の樹枝径が大きくなる。放電の前駆段階における Na2SO4 水溶液
180 µS/cm を流れる電流は 5 A 程度であるが、1500 µS/cm の導電率では 70 A 程度に
達する。その結果、高導電率になると絶縁破壊前の注入エネルギーが大きくなるため、樹
枝形状が大きくなると考えられる。これは、ジュール熱の効果を受けて液体を蒸気化して
いるからである。そのため、導電率の違いによって前駆現象の進展メカニズムが変わる。
ただし、放射状に広がること、ワイヤ側から進展することに関しては変わりがない。
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図 3.15: 電圧電流波形 (コンデンサ 2000 pF,充電電圧 -10 kV,電極間距離 500 µm, Na2SO4

750 µS/cm)

図 3.16: 導電率による前駆現象の変化 (コンデンサ 2000 pF, 充電電圧 -10 kV, 電極間距
離 500 µm)
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3.5.3 電界分布による影響

一様電界

直径 100 µm のタングステンワイヤ電極の代わりに、曲率半径 1 mm のタングステン
カーバイド球電極を用いて、一様電界中での破壊前駆現象を調べた。図 3.17 はレーザ・
シャドウグラフ写真である。電極間距離は 400 µmであり、充電電圧は -10 kV でコンデ
ンサ容量は 2000 pF である。液体は精製水 (導電率 : 1 ～ 5 µS/cm)である。ワイヤ電
極と異なり、球電極を用いると電極間の電界は最大電界 20 MV/m の一様電界が形成さ
れる。その結果、局所的な電界が緩和され、破壊前駆時ではワイヤ電極の場合と異なり、
放射状の進展が見られず、直径 200 µm 程度の気泡状のものが対向電極に向かって進展す
る。この理由は以下の 3つが考えられる。

1. 電極に吸着していた気体に起因する気泡の成長

2. 水に溶け込んでいた気泡の絶縁破壊

3. 電気分解による気泡の発生

放電遅れ時間が 10 ～ 20 µs 程度となり絶縁破壊に到るまでの時間が長くなったことか
ら、電気分解による気泡の発生の可能性が高い。このことから、前駆現象が液体に与える
影響は電子衝突プロセスや気泡絶縁破壊プロセスのほかに、化学的な電気分解の要素を
含む。
球電極を用いた微小ギャップの水中放電について、文献 [50]ではマッハツェンダー干渉
計による測定やシミュレーション計算を行っている。その結果、気泡の存在が重要視され
ている。気泡内の低密度領域における電界放出過程と気泡・液体間の誘電率の非連続性の
結果、気泡中が高電界になり全路破壊を促すことが述べられている。

図 3.17: 球電極を用いた前駆現象の特性 (コンデンサ 2000 pF, 充電電圧 -10 kV, 曲率半
径 2 mm, 電極間距離 400 µm)

54



非対称電界

軸対称な電界とは異なり、棒電極を誘電体被覆し電界分布を変化させたときの概念図と
その結果をそれぞれ図 3.18と図 3.19に示す。電極間距離は 500 µm であり、充電電圧は
-12 kV とした。コンデンサ容量は 2000 pF である。電極構造は直径 100 µm のワイヤ電
極とポリオレフィン材質の誘電体で被覆した銅棒電極である。誘電体厚さは 300 µm とし
て、電界分布を変化させるために誘電体被覆位置を変化させた。それぞれの写真は放電遅
れ時間が異なり、観測タイミングも異なる。全路破壊する数百 ns ～ 数 µs 前の現象であ
る。図 3.19(a)では誘電体が被覆されている方向への枝状の進展は少なく、被覆なしの電
極方向へ主に進展する。誘電体被覆がない場合と同様に枝状の進展であり、進展開始位置
はワイヤ先端である。図 3.19(b) ～ (d)も進展方向と進展開始位置は同じである。誘電体
被覆により、電界緩和がおこっているため、電界の強い方向へ枝状が進展する様子がわか
る。図 3.19(e) ではワイヤ先端および誘電体の端部分で図 3.12(b)の負極性時に似た凝集
状態のものが観測される。誘電体部分で電界放出が起こることはないので、電界印加によ
る気泡の絶縁破壊が原因と考えられる。このように、電界分布を変化させることで発現す
る現象が異なる。

図 3.18: 非対称電界の概念図

図 3.19: 誘電体被覆による前駆現象への影響 (コンデンサ 2000 pF, 充電電圧 -12 kV, 電
極間距離 500 µm, 誘電体厚さ 300 µm)
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3.6 アーク進展過程

放電路が形成されると、瞬時に水中でアーク放電に移行する。ここでは、液体とアーク
プラズマ界面の反応によって発生する衝撃波とアーク柱に着目し、水中放電の物理現象の
理解を図る。まず始めに、レーザ・シュリーレン法を用いて衝撃波を可視化し、速度、圧
力および進展過程を明らかにする。次に、レーザ・シャドウグラフ法および ICCDカメラ
を用いてアーク進展過程を調べる。最後に、分光器を用いて連続スペクトル発生要因と励
起温度の時間変化を示す。

3.6.1 衝撃波の発生

レーザ・シュリーレン法を用いて絶縁破壊によって生じる衝撃波の可視化を行った (付
録 B参照)。衝撃波の観測時のみコンデンサ容量 200 pF で、電極間距離と印加電圧を変
更した。図 3.20は電極間距離 50 µm で、印加電圧が -5 kV のときのレーザ・シュリー
レン写真である。水中での絶縁破壊によって衝撃波が生成され、衝撃波面が数層重なりつ
つ半同心円状に高速で広がる。t = 400 ns を超えると衝撃波が写真枠より大きくなり、や
がて消滅する。衝撃波の進展は拡張する方向のみ発生する。衝撃波は、エネルギーが非常
に短時間に蓄積されて瞬間的に開放されるときに、例えば爆発、放電、高速の相変化、衝
突、高速変形、あるいは高速飛行に伴って発生する圧力擾乱の伝播によって現れる、音速
を超えて伝わる不連続な圧力波と定義される [51]。
衝撃波面位置の時間変化をプロットした結果を図 3.21(a)に示す。ワイヤの中心を 0と
し、横軸を x座標として波面の位置を時間毎にプロットした結果である。t = 300 ns 程度
の時間で 500 µm 程度進展しており、高速な進展であることがわかる。図 3.21(a)から求
めた速度の結果を図 3.21(b)に示す。伝搬速度は 1.5 km/s ∼ 2.5 km/s 程度である。水の
音速は 1.45 km/sである。圧縮流体の力学的特性を用いて、衝撃波速度と圧力の関係を解
析すると以下のユゴニオの関係式が得られる。

P = ρ0usup (3.6)

us = A+Bup (3.7)

P は衝撃波の圧力、ρ0 は水の密度 (1 g/m3)、us は水中衝撃波速度（m/s）、up は粒子速
度（1.45 km/s）、A は水中の音速（1.45 km/s）で、B は係数（1.99）である。衝撃波 P

を us の関数として求めると、

P = ρ0us
us −A

B
(3.8)

衝撃波の圧力を式 (3.8)より算出したところ約 0.6 GPaである。このように衝撃波のマッ
ハ数が 1に近くても衝撃波の過剰圧は容易に 1000気圧を超える。この圧力が膨張波に作
用して短時間で消滅するときには、大きな引っ張り力が発生して気泡が発生する。水の音
速は 1.5km/sで空気の音速の 4.5倍である。したがって、水中では膨張波の伝搬速度は速
く、圧力が減少する速度も気体の場合に比べて大きくなる [51]。
医療分野では、アークの熱で液体が爆発的に気化・膨張し衝撃波が発生することを利用
した応用が考えられている。例えば、衝撃波を利用すると腎臓の奥などにできた結石を手
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術せずに細かく砕くことができる。さらに、高圧は生命活動に影響を及ぼす因子であるこ
とがわかっている [54]。数百 MPa 以上の圧力で殺菌効果がある。また、圧力インパルス
が数 Pa·Sec 程度で細菌、微生物などを死滅させることができる [55]。

図 3.20: レーザ・シュリーレン法を用いた衝撃波の進展過程の観測 (コンデンサ 200 pF,

充電電圧 -5 kV, 電極間距離 50 µm)

図 3.21: 衝撃波の特性 (コンデンサ 200 pF, 充電電圧 -5 kV, 電極間距離 50 µm) (a)衝撃
波面の位置 (b) 進展速度
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3.6.2 放電進展過程

水中アーク放電は数 µs の過渡現象である。気中放電とは異なり、密度変化が大きく強
い発光を伴う。ここでは、レーザ・シャドウグラフ法と ICCDカメラを用いた観測結果を
示す。
図 3.22は電極間距離 500 µm で、印加電圧が -10 kV のときのレーザ・シャドウグラフ
写真である。絶縁破壊した時刻を t = 0 s とする。それぞれの写真は異なる放電で撮影し
たもので、図 3.23 の電圧電流波形の (a)～(c)に対応する。(a) t = 100 nsでは、絶縁破壊
直後に電極間で高密度なアーク柱が形成され、その周りには衝撃波が観測される。このと
き、最も発光の強い期間である。(b) t = 200 nsの影はアークで加熱されて水が蒸発した
様子を表している。周りの水と比較すると密度が高いため、光が透過できず黒い影となっ
て写真に現れる。(c) t = 700 nsになると、中心で発生した蒸気の気泡が半径方向へ拡が
る。このとき電流はほぼ 0であるが、気泡はさらに広がりを見せる。

図 3.22: レーザ・シャドウグラフ法を用いたアーク進展の観測 (コンデンサ 800 pF, 充電
電圧 -10 kV, 電極間距離 500 µm)

図 3.23: レーザ・シャドウグラフ法の測定タイミング (コンデンサ 800 pF, 充電電圧 -10

kV, 電極間距離 500 µm)
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レーザ・シャドウグラフ法では衝撃波、アーク柱、気泡の観測ができた。次に放電時の
発光の様子を調べるために ICCDカメラによる撮影を行った。放電と同期させることで ns

の撮影が可能となる。そこで、ICCDカメラの撮影トリガをディレイパルサからの外部ト
リガとし、ディレイパルサからはそれとともにギャップスイッチへのパルスも出力する。
ディレイパルサからの信号は、一度 E/O変換された後にパルスジェネレータに入力され、
ここから電圧 500 V 程度のパルスが出力される。これをサイリスタパルサによって 2 kV

程度まで昇圧し、ギャップスイッチに入力しスイッチングを行う。これにより電極間にコ
ンデンサのエネルギーを注入して放電させ、その様子を ICCDカメラによって撮影した。
ディレイパルサによって ICCDカメラへの信号にディレイを加えて撮影タイミングを変化
させることで、放電による発光の進展を観測できる。
図 3.24は電極間距離 500 µm で、印加電圧が -12 kV のときの放電写真である。露光時
間は 10 ns とした。絶縁破壊した時刻を t = 0 s とする。それぞれの写真は異なる放電で
撮影したもので、図 3.25 の電圧電流波形の (a)～(g)に対応する。
図 3.24(b),(c)では、絶縁破壊直後、主放電のアーク柱に加えて細いフィラメントが多数
生成されている様子がわかる。フィラメントの直径は 10 µm ～ 20 µm 程度である。ワイ
ヤ先端に数十 ～ 数百 MV/m程度の高電界が印加されているため、電離プロセスでフィラ
メントが進展していると考えられる。ワイヤを負極、銅棒を正極として同じ電圧を印加し
た場合、正極性のときとは異なりフィラメント状の発光は観測されない。電界強度、電界
分布が正極性と同一であるにもかかわらず、フィラメントが生成されないのはフィラメン
ト先端で電子衝突電離プロセスがないためであると考えられる。図 3.24(d) t = 260 ns 時
には強い発光を伴う太いアーク柱が電極間に形成される。その後、電流減少とともに徐々
に発光が弱まりアーク柱は消滅する (図 3.24(e)∼(g))。このときの発光の時間変化を光電
子増倍管で観測した結果を図 3.26に示す。一般に放電発光の減衰は指数的に減衰すること
が知られており、式 (3.9)であらわせられる。

I = I0exp

(
− t

τ

)
(3.9)

寿命時間は τ = 0.28 µs となる。正極性よりも負極性のときには寿命時間が 0.1 µs 程度
短くなった。これは正極性時には、ワイヤ先端周辺の高電界領域によって加速された高エ
ネルギーの電子が衝突するためであり、負極性時は電子の衝突が低電界領域であるからだ
と考えられる。
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図 3.24: ICCDカメラを用いたアーク進展の観測 (コンデンサ 800 pF, 充電電圧 -12 kV,

電極間距離 500 µm)
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図 3.25: ICCDのタイミング
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図 3.26: 放電電圧・可視光波形の時間変化 (コンデンサ 800 pF, 充電電圧 -10 kV, 電極間
距離 500 µm)
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3.6.3 分光計測

次に、放電発光スペクトル分布の概略を調べた。測定用に小型分光器（Stellar Net 社製:

EPP2000C - UV + VIS）を用いた。充電電圧 -10 kV、放電繰り返し周期 10 Hz、電極間
距離 500 µm で、露光時間を 2 s として観測したときの発光スペクトルを図 3.27(a) に示
す。比較として、同一電極での気中放電の発光スペクトルを図 3.27(b) に示す。図 3.27(a)

の発光スペクトルから CuI、WI、Hα、OI のスペクトルをわずかに確認できる。しかし、
350 ∼ 800 nm のすべての領域にわたる連続スペクトル、線スペクトルの詳細な確認がで
きない。気中放電の場合では、CuI、WI、 Hα、 NI、 OI のスペクトルが顕著に観測され
る。スペクトル線の広がりは、発光原子が周囲の電子やイオンと相互作用することによっ
て生じる。これは、シュタルク効果やドップラー効果として知られている。液中は気中よ
りも原子数密度が大きく高密度の放電が発生するが、2つの効果で説明できるだけの電子
数密度が発生しているとは考えられない。水中放電の場合、電極間距離を 3 mm程度に
まで広げてスペクトル観測を行い、同様の連続スペクトルの結果を得る。黒体放射と類似
したスペクトル形状をしているためフィッティングを行った結果を図 3.28に示す。水中の
放電が黒体放射に類似した結果を示す報告がなされている [56]。黒体放射は熱平衡にある
電磁場と同じスペクトルを持つことから、温度に応じて一意のスペクトル分布が下記の式
(3.10)で決定される。

B(λ) =
2hc2

λ5

1

e
hc

λkT − 1
(3.10)

本実験では、15000 K ∼ 17000 K の温度に対応した黒体放射スペクトル分布に一致する。
放電発生直後の発光スペクトルに関して、分光器に ICCD カメラを取り付けて露光時
間 200 ns として測定した。電極間距離 500 µm で 2000 pFのコンデンサに -10 kV 充電
をした精製水中での放電について、波長領域 510 ～ 530 nm で求めた発光スペクトルの
時間変化を図 3.29 に示す。全路破壊時を t = 0 とする。521.82 nm の波長の発光強度を

図 3.27: 微小ギャップ放電の発光スペクトル分布 (コンデンサ 800 pF, 充電電圧 -10 kV,

電極間距離 500 µm, 周波数 10 Hz) (a) 液中 (b) 気中
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図 3.28: 黒体放射スペクトル分布による近似

1に規格化している。
放電が開始しアーク電流が継続している 0～ 1.5 µsの時間では、連続スペクトルをもつ
発光が観測される。このようにスペクトルが広がりを持つことの研究は放電分野以外に、ソ
ノルミネッセンスの分野で幅広く研究されている。ソノルミネッセンス (sonoluminescence)

とは、液体中の気泡が超音波によって圧壊したときに起こる発光である [57]。気泡の内部
では、高温によって熱励起された原子・分子による発光や、ラジカルによる化学発光が生
じる。また、強く圧縮された気泡からは電離した気体からのプラズマ発光も生じると言わ
れている。単一気泡ソノルミネッセンスの発光は，気泡内気体のプラズマ化に伴い生じた
電子の熱運動に伴う制動放射であると考えられており、同様の理論が水中放電で適用でき
る可能性が高い。制動放射は自由電子が正イオン近傍でのク－ロン場で減速され，この減
速のエネルギ－低下に対応する自由電子－自由電子間遷移に伴う連続スペクトルを発生す
る。特に、高気圧・高温ガスからの連続スペクトルでは重要となる放射である。ICCDカ
メラを用いて連続スペクトル発生期間の発光観測を行った結果、直径 100 µm 程度の強い
発光を伴うアーク柱が観測された。このアークは周囲を水で取り囲まれた状態にあり、高
密度・高温な放電が形成され、水と接していることから電子が水に吸収および再結合され
たと考えられる。再結合放射も同様に連続スペクトルとなる。
t = 1.5 µs 後、連続スペクトルは線スペクトルに変化する。放電電流消滅後は、気中放
電と同様に電極材料である銅の原子線 510.55 nm、515.32 nm、521.82 nm、529.25 nm の
発光が観測される。
発光強度が大きい 521.82 nm 付近の t = 0.5 ∼ 2.6 µs におけるスペクトルの時間変化
を図 3.30に示す。全路破壊後から徐々にスペクトル幅が狭くなる。1.5 µs 程度で放電電
流が流れ終わった後もスペクトルが観測される理由は、放電によって生成された銅の励起
種が基底準位に落ちるまでに 1 µs 程度要するためである。

63



単一チャネルモードを使用すると、特定の励起種の発光強度の時間変化を測定できる。
これは、励起種の生成過程や発光寿命を知る上で必要となる。発光時間は放電電流時間に
依存するため、電流と同期を取り測定した。CuI 521.82 nm の発光強度と放電電流の時間
変化を図 3.31 に示す。放電電流の流れ始めと同時に急激に発光強度が高くなり、t = 0.15

µs 程度で最大となる。その後、指数関数的に減少し、電流が 0となる付近で発光強度が
わずかに増える。ICCDカメラの観測からも放電電流が 0 になった後も発光が長く観測さ
れる結果が示されており、金属電極が放電によって溶融除去されたものが水中に長く存在
する。もしくは、光や放射線で励起された物質が、励起を止めた後も長時間にわたって発
する燐光の影響もある。

図 3.29: 水中微小ギャップ放電による銅スペクトルの時間変化 (コンデンサ 2000 pF, 充電
電圧 -10 kV, 電極間距離 500 µm, λ = 510 ∼ 530 nm)
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図 3.30: CuI (521.82 nm)付近のスペクトルの時間変化 (コンデンサ 2000 pF, 充電電圧
-10 kV, 電極間距離 500 µm, t = 0.5 ∼ 2.6 µs)

図 3.31: 放電電流と銅スペクトルの時間変化 (コンデンサ 2000 pF, 充電電圧 -10 kV, 電
極間距離 500 µm)
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波長領域 392 ～ 412 nm で求めた発光スペクトルの時間変化を図 3.32 に、波長領域
648 ～ 668 nm で求めた発光スペクトルの時間変化を図 3.33に示す。全路破壊時を t = 0

とする。図 3.32は主に電極材質のタングステンのスペクトル線 400.88 nm の強度を 1と
して規格化している。また、図 3.33は水の解離によって発生するHα のスペクトル線で、
656.28 nmで規格化している。
t = 0 ～ 1.5 µs の時刻では、ブロードな連続スペクトルをもつ発光が観測され、その後
線スペクトルに変化する。これは銅スペクトルの時と同様である。
図3.34は単一波長分解計測の結果で、電流、CuI(521.82 nm)、WI(400.88 nm)、Hα(656.28

nm)の発光強度の時間変化である。WI は最初の減衰は速いが t = 1 µs 程度から減衰が
緩やかになる。一方、Hαの減衰は直線的である。また、CuIの発光のみ t = 1.5 µs 付近
で発光強度が一定になり、その後徐々に減衰する変化が見られる。

図 3.32: 水中微小ギャップ放電によるタングステンスペクトルの時間変化 (コンデンサ 2000

pF, 充電電圧 -10 kV, 電極間距離 500 µm, λ = 392 ∼ 412 nm)
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図 3.33: 水中微小ギャップ放電による水素スペクトルの時間変化 (コンデンサ 2000 pF, 充
電電圧 -10 kV, 電極間距離 500 µm, λ = 648 ∼ 668 nm)

図 3.34: 放電電流と CuI, WI, Hαの時間変化 (コンデンサ 2000 pF, 充電電圧 -10 kV, 電
極間距離 500 µm)
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励起温度測定

線スペクトルの強度比からボルツマンプロットを利用し (付録H参照)、銅の励起温度を
算出した結果を図 5.15に示す。コンデンサ容量 800 pF と 2000 pF の二種類を用いたと
きの放電による励起温度の結果をまとめている。放電開始直後は連続スペクトルとなるた
め、励起温度が求められない。放電電流消滅後は線スペクトルとなり、励起温度が算出可
能となる。その結果、800 pF コンデンサの場合 7500 K ∼ 11000 K、2000 pF コンデン
サの場合 9500 K ∼ 12000 K である。800 pF では電流が継続する時間が短く、注入エネ
ルギーも小さいため温度がすみやかに低下する。放電開始直後の励起温度は算出できない
が、急速に 1 万 K 以上に温度上昇していると考えられる。このとき、衝撃波の発生・伝
搬が確認されており、温度が 1万 K 以上、圧力が数百 MPa 程度という超高温高密度状態
が瞬間的に発生している。圧力は式 (3.8)から約 0.6 GPa 程度であることをすでに算出し
ている。
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図 3.35: 励起温度の時間変化 (コンデンサ 800 pF と 2000 pF, 充電電圧 -10 kV, 電極間
距離 500 µm)
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3.7 まとめ

ギャップスイッチを介したコンデンサパルス放電を用いて液体とプラズマ界面で発現す
る現象特性を評価した。具体的には、微小ギャップにおける液中放電を破壊前駆過程とアー
ク進展過程の 2つに分けて検討し、水中放電の物理現象の理解を深めることができた。以
下に主要な結果を述べる。

• 放電遅れ時間は、電極間距離を広げていくと、正極性と負極性で顕著な差が見られ
る。正極性時、電極間距離 200 ∼ 800 µm で放電遅れ時間は 0.12 ∼ 1.2 µs に線形
的に増大する。一方、負極性時、電極間距離 400 µm 程度から上昇率が増加し、800

µm で放電遅れ時間は 6.1 µs となる。

• 破壊前駆過程は、極性によらずワイヤ電極側から対向電極に向けて進展する。ただ
し、正極性ではワイヤ先端から樹枝状のものが放射状に生じ、負極性では凝集状態
のものが不規則な進展を示す。どちらの場合も、水中に存在するマイクロバブル内
で高電界によって絶縁破壊し、衝突電離および枝状先端の電界放出が進展に寄与し
ている。

• アーク進展過程は、絶縁破壊に伴う急激な圧力の上昇が起こり衝撃波やアーク柱が
形成される。プラズマの周りが液体で満たされているため、放電が電極間の狭い空
間に閉じ込められ、高温高密度プラズマによる連続スペクトルが発生する。
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第4章 パルス放電による気泡の発生とラジカ
ルの評価

4.1 はじめに

第 3章では、水中パルス放電における破壊前駆過程とアーク進展過程の基礎特性につい
て述べた。本章では、水中パルス放電の電子・ラジカル・イオン数密度を求めて、大気圧マ
イクロ放電における液体・プラズマ界面反応を検討し、水中放電の物理現象を理解するこ
とを目的とする。まず始めに、図 4.1のようにパルスアーク放電により気泡が発生すること
から、気泡の諸特性をレーザ・シャドウグラフ法、高速度カメラを用いて測定し、レイリー
の気泡の運動方程式を用いて理論解析を行った。次に、プラズマ界面付近の気泡内の半径
方向ガス温度分布を計算した。最後に、水熱プラズマの LTE(Local thermal equilibrium)

モデルを用いて電子・ラジカル・イオン数密度を評価し、プラズマ界面反応を検討した。

図 4.1: 水中微小ギャップ放電の概念図
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4.2 気泡の発生とその特性

精製水中で高電圧を印加すると放電電流が流れ、ジュール加熱により 10000 K 程度の
放電が発生するため水が蒸発し気泡となる。水中の気泡の特性は、水中放電によるものの
ほかに水中レーザ誘起プラズマにより気泡を発生させ、膨張と収縮の様子を調べた報告
がある [1]-[5]。レーザ誘起プラズマの場合、気泡が電極の影響を受けないことやきれいな
球状の気泡を発生させることができる利点がある。Rok Petkovsek らは beam-deflection

probe 法を用いて気泡の膨張と収縮過程を詳細に測定している [1]。A. Philipp らはレー
ザを固体に照射させ、固体壁付近の気泡のメカニズムを調べており、気泡崩壊と同時に固
体壁が損傷を受ける結果を得た [2]。Sasaki らは容器内の圧力を変化させて気泡の半径の
変化を測定した [4]。また、超音波を利用した方式もある [6]。気泡が圧縮されるとき高い
温度と圧力から発生し、重水素－重水素核融合から生じる中性子を観測したとの報告があ
り、議論を呼び起こしている。しかし、単泡性あるいは多泡性ソノルミネッセンス中に、
プラズマが存在することを示す確固たる実験証拠は今まで得られていない [7]。
実験的検討に加えて、気泡の運動理論が構築されており、数学的物理的な解析が行われ
ている [8]-[14]。気泡の運動方程式や運動エネルギーを計算し、気泡壁の圧力や粘性によ
る影響を記述している。有名なのが Rayleigh-Plesset の理論に基いた解析であり、気泡の
特性を理解するために Rayleigh-Plesset の理論を適用する。

4.2.1 気泡メカニズム

気泡の成長・消滅について考える。気泡内の水蒸気の蒸気・凝縮が十分速やかであれば
以下のように気泡の成長・消滅は内外の圧力差によって支配される。球形の気泡が液体中
にあると、表面張力により図 4.2に示すように、気泡内の圧力 pv は気泡外の圧力 p∞ よ
り高く、

pv − p∞ =
2σ

R
(4.1)

の関係がある。ここで σ : 表面張力、R : 気泡の半径である。気泡の半径が小さいときは、
pv と p∞ の圧力差は大きい。通常の気泡ではこの条件があてはまる。膨張と収縮の速さ
は運動方程式によって決められる。

p
∞

p
v

R

σ

図 4.2: 球形気泡にかかる力
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気泡の運動方程式

まず、液体の粘性や圧縮性を考慮しない基礎式を導く。また、簡単のため今後は球形の
気泡のみに限って話を進める。
無限に広い液体中に半径 R の球形の気泡があり、その内外圧に差があるとする。時刻 t

における気泡壁の速度を U とし、液体中の r 点での流速を u とする。R、r と U、u の
間には連続の条件

u =
R2

r2
U (4.2)

が成り立つ。ここで次の速度ポテンシャルを考える。

φ =
R2

r
− dR

dt
(4.3)

u = −∂φ

∂r
=

R2

r2
dR

dt
(4.4)

式 (4.4)は式 (4.2)と同じで、したがって式 (4.3)で定義した速度ポテンシャルは連続の条
件を満たしている。
一方、無限遠で

−∂φ

∂t
+

u2

2
+

p

ρ
=

p∞
ρ

(4.5)

ここで、式 (4.3)から
∂φ

∂t
=

2R

r
Ṙ2 +

R2

r
R̈ (4.6)

ただし、

Ṙ ≡ dR

dt
,　R̈ ≡ d2R

dt2
(4.7)

式 (4.6)を式 (4.5)に代入し、r = R とすれば、

RR̈+
3

2
Ṙ2 =

p− p∞
ρ

(4.8)

という基礎式が得られる。これをRayleighの式と呼ぶ。

気泡壁における圧力

気泡の中が水蒸気で満たされ、気泡の成長・消滅に伴う蒸発・凝縮が十分速やかであれ
ば、気泡内の圧力は気泡の大きさに関係なく、そのときの温度によって決まる蒸気圧に一
致する。このとき、気泡壁における圧力 p は

p = pv −
2σ

R
(4.9)

である。
もし水蒸気のほかに空気などのガスが入っている場合には、式 (4.9)にガスの分圧 pg が
加わり、さらに液体の粘性を考慮しなければならない場合は、粘性の項が加わって

p = pv −
2σ

R
+ pg −

4µṘ

R
(4.10)
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となる。式 (4.10)の右辺第 4項は次のように導かれる。粘性流体において球座標系をとっ
たとき r 方向の応力は

σr = −p− 2

3
µdivV+ 2µ

∂u

∂r
(4.11)

で与えられる。ただし、V : 速度ベクトル。ここで非圧縮性流体と仮定すると

divV = 0 (4.12)

式 (4.1)を使って
∂u

∂r

∣∣∣∣
r=R

= −2
Ṙ

R
(4.13)

を式 (4.11)に代入すれば、粘性項として −4µṘ/R が得られる。

気泡の安定性

気泡中には水蒸気とわずかなガス（ふつうは空気）が含まれているが、そのときの圧力
については、すでに式 (4.10)に示した。簡単のためガスが圧力に対し等温変化し、また粘
性の影響は無視できるとすると式 (4.10)は次のように書ける。

p = pv −
2σ

R
+

K

R3
(4.14)

ここで、K は気泡中に含まれるガス量に比例する定数である。
気泡の成長方程式 (4.8)を考慮して

f ≡ p− p∞ = −(p∞ − pv)−
2σ

R
+

K

R3
(4.15)

とおくと、f は気泡の成長に対する外力の項である。すなわち、

f > 0 : 気泡内圧力が外圧より大きい。気泡が膨張する方向
f < 0 : 気泡内圧力が外圧より小さい。気泡が収縮する方向

}
(4.16)

と区別される。
また f = 0 は気泡内外の圧力が釣り合っている点であるが、この点の安定性を考えると

df
dR < 0 安定
df
dR > 0 不安定

}
(4.17)

となる。df/dR = 0、すなわち中立となる気泡の半径 R∗ は式 (4.15)を R で微分するこ
とにより

R∗ =

(
3

2

K

σ

)1/2

(4.18)

と求められる。このとき、式 (4.14)で f = 0 であるから式 (4.18)より K を消去して

R∗ =
−4σ

3(p∞ − pv)
(4.19)
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と求められる。式 (4.19)でマイナスの符号が付いているのは、実際は p∞ < pv であるこ
とを示している。
以上述べた関係を図示すると図 4.3のようになる。図 4.3は式 (4.15)で f = 0 とおいて
得られたものである。

ガスの多い場合
曲線 Aは気泡中のガスの量が多く、K の値が大きい場合である。このとき、中立とな
る半径 R∗ は大きく、それより小さい半径では、気泡は常に安定である。R が大きくなる
に従い、わずかの圧力降下でも、R は急激に大きくなり新しい平衡点に落ち着く。

ガスを含まない場合
K = 0のときは、曲線CのようにRについて常に右上になり、すべてのRにおいて気
泡は不安定である。すなわち、ガスを含まない蒸気泡が平衡状態にあるとき、周囲の圧力
が少し下がると、気泡は膨張し表面張力による圧力は減少するから、式 (4.15)の f はます
ます増加し、気泡は膨張を続けることになる。一方、もし周囲の圧力が少し上昇すると、
表面張力の効果がますます大きくなって、気泡は完全につぶされてしまう。

一般の場合
ふつうは曲線 Bに示すようにあるあまり大きくない半径 R∗ で極値を持つ曲線となる。
そして R > R∗ のときは気泡は不安定、R < R∗ のときは安定である。系の圧力が次第に
下がると、気泡の状態は曲線 Bの上で矢印のように動き、R∗に達すると突然急激に膨張
する。

図 4.3: 気泡の安定生成 [14]
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Rayleighによる解析

気泡の成長、崩壊についての最初の重要な解析は Rayleighによってなされた。彼は次
のような問題を解いた [14]。
”外力のない圧力一定の場において、無限に広い一様非圧縮性流体が静止の状態にある
とする。ある瞬間に流体中から球形の部分が消えうせたと考え、以後の流体の運動を求め
る。ただし、無限遠の圧力は常に一定であるとする”

この場合、運動は球対称であるので、気泡の成長方程式の場合と同様式 (4.2)が成り立つ。
球形の部分のまわりの液体の全運動エネルギーは

1

2
ρ

∫ ∞

R
u24πr2dr =

1

2
ρ

∫ ∞

R

(
R2

r2
U

)
4πr2dr = 2πρU2R3 (4.20)

一方、球形の部分の半径が R0 から R まで変化したときの液体のなす仕事は

p∞∆V = p∞
4

3
π
(
R3

0 −R3
)

(4.21)

ただし、気泡壁の圧力を 0としている。式 (4.20)と式 (4.21)が等しいことから

U2 =
2

3

p∞
ρ

(
R3

0

R3
− 1

)
(4.22)

一方、U = dR/dt より、

t =

√
3

2

ρ

p∞

∫ R0

R

R3/2(
R3

0 −R3
)1/2dR (4.23)

式 (4.23)より、最初の半径 R0 が R まで減少するのに必要な時間 t が計算できる。
この球形のキャビティが完全に消滅するまでの時間 τ は式 (4.23)の積分を 0から始め
れば求められて、

τ = 0.91468R0

√
ρ

p∞
(4.24)

となる。式 (4.24)を 2倍した値が気泡寿命となる。

粘性を考慮した結果

気泡の成長・消滅を計算するには式 (4.8)に気泡の周囲圧力の時間変化を入れて数値的
に解けばよい。実験と理論の一致は、気泡発生の初期と消滅時を除いてはかなり良い。こ
のようなときに、両者の一致が悪くなるのは、気泡が小さいときには気泡中のガス圧の影
響が無視できなくなること、系の変化率が大きいと液体の圧縮性や熱的効果が効いてくる
ことなどによるものである。
粘性の影響は式 (4.10)に示したように −4µṘ/R で与えられる。粘性のみを考慮して式

(4.8)を書きなおすと

RR̈+
3

2
Ṙ2 + 4

µ

ρ

Ṙ

R
=

pv − p∞
ρ

(4.25)
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となる。
この式に ρR2Ṙ を乗じて t = 0 ∼ t で積分すれば、エネルギーの関係式

(pv − p∞)(R3
0 −R3)

3
+

ρ

2
R3Ṙ2 + 4µ

∫ t

0
RṘ2dt = 0 (4.26)

が得られる。第 3項は粘性によるエネルギーの散逸の項である。
もし表面張力の項を加えると式 (4.25)に −2σ/R が、式 (4.26)に −σ(R2

0 −R2) が新た
に加わる。Poritskyは、気泡の成長と消滅に対する粘性と表面張力の影響について調べて
いる。粘性により気泡の成長・崩壊は大幅に遅くなるが、計算に使用している粘性の値は
水などにくらべ桁違いに大きく、R0 が特に小さい場合を除いては、粘性がきわめて大き
い液体についてだけその影響が現れる。
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4.2.2 気泡の膨張と収縮過程

気泡膨張の初期過程

t = 0 ∼ 2 µs における気液界面の沸騰現象をレーザ・シャドウグラフ法により観測した
結果を図 4.4に示す。沸騰現象はアーク柱を中心に開始され、円柱状に高速に進展する。2

µs の期間は放電電流が流れている時間領域で、アークの温度が高い。そのため、急激な
沸騰現象 (付録D参照)が起こり、気液界面では沸点に近い温度をもつ。
電極間に存在する水が蒸発するのに要するエンタルピーは 10.2 mJ である。これは、電
極間に存在する水の体積は 3.93 × 10−6 cm3 であるので、水の初期温度を 20 ℃ とする
と、100 ℃ の沸点に到達するためのエネルギーが 1.32 mJ で蒸発熱が 8.87 mJ であるか
らである。本実験では、40 mJ のエネルギーを電極間に注入しているため、気泡を形成さ
せるのに十分である。
このように、液体とプラズマの反応は第 3章で説明した電子衝突プロセスのほかに、放
電電流に伴うジュール熱の効果が大きい。特に、マイクロ放電の場合、小さい領域に瞬間
的にエネルギーが注入されることから、高温・高密度状態を容易に生成できる。このとき、
周りの液体の存在により放電路が制限されるため、気中と比較して高い電流密度を有する。
そして、放電体積に対する比表面積が大きいため液体との反応が大きくなる。また、全路
破壊と同時に電極間が高温状態になるため、電極も溶融する。ここでは、電極のプラズマ
化には触れずに、高温・高圧状態に伴う気泡の進展に注目する。気泡は数百 µs 程度の時
間をかけて変化する。次に、時間領域を 1000 µs 程度にまで広げて気泡の進展の観測を
行う。

図 4.4: レーザ・シャドウグラフ法を用いた気液界面の可視化 (コンデンサ 800 pF, 充電
電圧 -10 kV, 電極間距離 500 µm)
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自由膨張と収縮過程における気液界面の形状と時間変化

フレーミングカメラ (Specialised Imaging社 : SIM) を用いて気泡の膨張と収縮過程を
観測した結果を図 4.5 に示す。このとき、シャッター幅は 5 µs である。電流は 1 µs 程度
で減衰するが、気泡は 1000 µs 程度の時間で膨張と収縮が進行する。衝撃波やアーク放電
の進展過程と比べるとゆっくりした現象である。t = 0 ∼ 500 µs の期間は、20 µs 間隔で、
t = 500 ∼ 1000 µs の期間は 50 µs 間隔で測定した。
放電が発生すると放電部の圧力が上昇するため気泡が発生する。その後、数百 m/s 程
度の速度で最大半径 2.5 mm まで膨張する。このとき、泡の形状は t = 20 µs 以上で半球
状となる。気泡の進展が電極の点熱源を中心に均等に行われていることを示している。そ
して、t = 210 µs 程度で最大半径に達し、その後電極中央に向けて収縮を始める。周囲
の水に冷却され、ふたたび凝縮して水になるこの現象をサブクール沸騰と言う。収縮過程
では、粘性と表面張力が作用して電極部に張り付きながら、くぼんだ形状となる。400 ∼
500 µs の時刻で周囲の液体が泡の中心に向かって集中する。気泡が消滅する瞬間に中心
で強い圧力が生じ、その反動で上方向へ泡が吹き出す。または、電極間に高エネルギー粒
子や電荷が残留していたために一種の静電気力で広がったとも考えられる。その後、細か
な気泡となると同時に水中に気泡が溶けて消滅する。
直径 100 µm のワイヤ電極の代わりに、曲率半径 1 mm の球電極を使用して放電を発
生させた場合、半球状の気泡の進展とはならなかった。これは、電極が気泡径と同等の大
きさであると電極が気泡の進展を妨げるためである。細いワイヤ電極を用いると放電箇所
が局所に限定され、気泡進展が半球状に成長することからも気泡の観測と解析には有効で
ある。

気液界面の位置と進展速度の時間変化

図 4.6(a)と (b)に、レーザ・シャドウグラフ法とフレーミングカメラを用いて観測した
気液界面の位置の時間変化を示す。図 4.6(a) は t = 0 ∼ 2 µs の時間領域で、図 4.6(b) は
t = 0 ∼ 420 µs である。t = 0 ∼ 210 µs において沸騰現象が起こり、気泡が膨張する方
向に進展する。t = 210 ∼ 420 µs では凝縮現象が起こり、収縮する方向に進展する。t =

210 µs で最大半径 2.5 mmに達し、気泡寿命 420 µs であることがわかった。気液界面の
位置の時間変化は以下の式で示される。

r(t) = 2.5

√
1− (x− 210)2

2102
(4.27)

図 4.7は図 4.6から求めた気泡の進展速度の時間変化である。界面の速度は膨張に伴い時
間とともに急激に減少する。t = 0.5 µs で、170 m/s に達しており、その後 t = 10 µs で
40 m/s となった。最終的には t = 210 µs で速度が 0 になり、気液界面の膨張は停止し
た。その後、収縮する方向に速度が上昇する。放電電流の継続時間は 1 µs 程度であるた
め、その後のエネルギー供給は無いので液体の粘性と圧力により気泡膨張が抑えられ急速
な減速をもたらす。
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図 4.5: 気泡の膨張と収縮過程 (コンデンサ 800 pF, 充電電圧 -10 kV, 電極間距離 500 µm)
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図 4.6: 気液界面位置の時間変化 (コンデンサ 800 pF, 充電電圧 -10 kV, 電極間距離 500

µm) (a) t = 0 ∼ 2 µs (b) t = 0 ∼ 420 µs

図 4.7: 気液界面速度の時間変化 (コンデンサ 800 pF, 充電電圧 -10 kV, 電極間距離 500

µm) (a) t = 0 ∼ 2 µs (b) t = 0 ∼ 210 µs
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気泡内圧力の時間変化

図 4.8にレイリーの式 (4.28)を用いて算出した圧力の時間変化を示す [14]。

p(t) = p∞ + ρ

(
3

2

(
dR

dt

)2

+R
d2R

dt2

)
+

4µ

R

dR

dt
+

2σ

R
(4.28)

ここで、R は気泡半径、t は時間、p(t) は気泡内圧力、p∞ は外部圧力、ρ は水の密度、µ

は水の粘性、そして σ は表面張力である。p∞ は一定で、大気圧の 1.013 × 105 Pa に相
当する。密度、表面張力、水の粘性の値はそれぞれ、1000 kg/m3、 72.75 mN/m、0.89

mPa·s である。気泡半径の時間的変化は図 4.6(a)と (b)の値を用いて、圧力を計算した。
その結果、圧力は 1 µs で 107 Pa 程度にまで達する。その後、10 µs で 7.4× 106 Pa から
6.5× 105 Pa に減少し、t = 40 µs でおおよそ大気圧に達する。 今回の計算では、気泡内
部が一定圧力であると仮定したが、気泡内の圧力は空間全体で必ずしも一定ではない。ま
た、気泡界面で液体が気化するエネルギー収支を考慮しておらず、式 (4.28)に慣性項は含
んでいない。本実験は電流継続期間が 1 µs であるため、放電初期に高い圧力が発生した
後の気泡の膨張は慣性的な動きに過ぎない。圧力を計算するためにはエネルギー収支や慣
性項も考慮する必要がある。

図 4.8: 気泡内圧力と半径の時間変化 (コンデンサ 800 pF, 充電電圧 -10 kV, 電極間距離
500 µm)
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エネルギー特性

気泡の成長は放電による熱膨張で開始するため、気泡成長は注入エネルギーに依存する。
コンデンサのエネルギーを 25 mJ から 200 mJ に変えたときの変化を図 4.9に示す。電極
間距離は 500 µm、充電電圧は -10 kV で同一とし、コンデンサ容量を 500 pF から 4000

pF に変えて注入エネルギーを変化させた。コンデンサ容量を大きくするほど、電極間に
注入されるエネルギーが大きくなるため、ジュール熱による液体の加熱効果が大きくなる。
注入エネルギーが増大すると最大気泡半径が増大し、気泡寿命も長くなる。電極間距離を
100 µm にすると、500 µm のときよりも同じ注入エネルギーで比較すると気泡半径は小
さくなり、寿命も短くなる。これはジュール熱により液体が熱せられる領域が小さくなっ
たためである。電極間距離を 1/5 にすると液体とプラズマ界面反応領域も 1/5 となるた
め、気泡の成長は小さくなる。
下記のレイリーモデルを適用すると図 4.10になり、エネルギーによらず同じ曲線を描
く。ρ は液体の密度、Rm は気泡最大半径である。これは、時間軸と気泡径で無次元化し
た結果を意味しており、エネルギーを変化させても気泡の相対的な変化量は変わらない。
放電時間が 1 µs 程度と小さく、それ以外では気泡に対して重力以外の外力は働かず、自
由膨張と収縮を行うのみだからである。

R∗ =
R

Rm
(4.29)

t∗ =
t

Rm

√
ρ/p∞

(4.30)

図 4.9: 注入エネルギーによる気泡半径の時間
変化

図 4.10: 気泡特性の無次元化
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注入エネルギーを 25 mJ から 1000 mJ に変えて測定したときの気泡寿命の変化を図
4.11に示す。気泡の寿命は、気泡半径を変数とした式 (4.24)で求めた。すなわち、気泡最
大半径を高速度カメラの結果から実測し、式 (4.24)に代入し気泡寿命を計算した。実験結
果と理論値は 100 mJ 以下の範囲で、ほぼ一致している。注入エネルギーが 1000 mJ の
ときに最も大きな誤差が生じているが、その誤差は 100 µs 程度である。水の密度は温度
によって変化をするが、それは微小であるので無視している。また、実験では平面電極と
気泡の摩擦が発生するため、本来はその影響も考慮しなければならないが、今回は無視し
ている。

図 4.11: 注入エネルギーによる気泡 1周期の寿命の変化
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電極間距離特性

電極間距離を変化させたときの気泡の挙動について検討した。電極間距離は 1.5 ∼ 4 mm

とし、コンデンサ容量を 2000 pF、充電電圧を -12 kV としたときの高速度カメラ写真の
結果を図 4.12に示す。絶縁破壊し放電路が形成された後に、放電路に沿って気泡が形成
されているのがわかる。気泡は放電路に沿って形成しているため、形成時は歪んだ形をし
ているが、時間とともに半球形状に拡大していく。この現象は表面張力によるもので、表
面積を小さくするように水分子がお互いを凝縮するように引っ張り合い半球形状に変化す
ると考えられる。このことから、放電路がどのような形をとっても安定的に気泡が半球形
状に形成されることが予想される。気泡径と高さについて調べたところ、電極間距離 1.5

mm では、気泡径と気泡高さが一致し、半球形状に気泡が拡大する。一方、電極間距離を
2 mm 以上にしたときは、気泡径が気泡高さよりも小さくなる。これは、放電によって電
極間を包むように縦長な気泡が形成された後、気泡膨張に加えられるエネルギーが小さく
気泡が半球形状に達することができないためである。電極間距離を増加させると気泡膨張
に加わるエネルギーが足りなくなる理由は 2つある。ひとつは、電極間距離の増加に応じ
て気泡高さが増加し、結果として半球形状になるのに必要なエネルギーが上昇するため。
もうひとつは、電極間距離を広げた際に、全路破壊に至るためのエネルギーが増加するた
めであると考えられる。

図 4.12: 電極間距離による気泡進展形状の変化 (コンデンサ 2000 pF, 充電電圧 -12 kV)
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4.2.3 気泡破壊にともなう形状の変化と電流波形

高速度カメラ (FASTCAM SA1.1, Photoron Ltd) を用いて気泡崩壊にともなう形状の
変化を調べた。フレームレートは 100,000 fps で ゲート時間は 5 µs である。
図 4.13から、気泡の収縮に伴い t = 390 µs ときに放電発光が観測される。この現象は
気泡崩壊直前にのみ観測される。図 4.14は気泡崩壊直前の電流電圧波形であり、360 µs ∼
400 µs の時刻で短パルスの電流が流れることを確認した。ただし、図 4.13と図 4.14は同
じ時間に測定したものではない。導電率の高い液体では、電圧電流波形からパルス電流が
流れていないことを確認した。導電率がきわめて低い液体を使用したときにのみ、気泡崩
壊直前の発光が観測されることから残留電荷によるものと考えられる。この原因は、放電
発生直後に電極間の絶縁が瞬時に保たれ、回路中に電荷が残留し、気泡収縮にともなう圧
力変化によって放電が誘発されたものであると考えられる。

図 4.13: 高速度カメラを用いた気泡崩壊付近の写真 (コンデンサ 800 pF, 充電電圧 -10 kV,

電極間距離 500 µm)

図 4.14: 気泡崩壊付近の電圧電流
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4.3 気泡内のガス温度

4.3.1 分光法によるガス温度の計測

第 3章の 3.6.3節で述べたように、電極間距離 500 µm でパルス放電させた場合、CuI、
WI、 Hα、 OI が観測された。発光スペクトルの時間変化を観測すると、放電電流が継続
している t = 0 ∼ 1.5 µs の時間では、連続スペクトルが観測された。その後、連続スペク
トルは線スペクトルに変化する。放電電流が 0 になった後は、電極材料であるCuI 510.5

5nm、515.32 nm、521.82 nm、529.25 nm の発光が観測された。線スペクトルの強度比
からボルツマンプロットを利用し、銅の励起温度を算出した結果を図 4.15に示す。励起温
度は 7500 ∼ 15000 K の範囲であり時間とともに減衰する。
プラズマ内部エネルギーは損失 (熱伝導、粒子拡散など)によって指数関数的に減少する
ことから、温度の時間変化を指数関数として近似すると次式となる。

T (t) = 16058 · exp(−2.9× 105t) (4.31)

式 (4.31)は、電流が継続する時間領域を含めて外挿している。放電電流が流れているとき
は連続スペクトルとなるため線スペクトルの比から励起温度を算出できないが、第 3章の
分光計測において、波長領域 300 ∼ 800 nm を測定した結果から、レイリープランクの式
で近似すると 15000 ∼ 17000 K と求められた。式 (4.31)では、電流ピーク付近でおおよ
そ 15000 K であるため 2つの測定法で大きな誤差はない。
温度の値から気泡内のガス温度分布モデルを構築できる。また、局所熱平衡状態を仮定
したとき、LTEモデルによる活性種密度、電離度などを計算可能であるため、水中微小
ギャップ放電の特性を評価できる。

図 4.15: 励起温度の時間変化 (コンデンサ 800 pF, 充電電圧 -10 kV, 電極間距離 500 µm)
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4.3.2 気泡内のガス温度分布

熱伝導方程式を用いて気泡内のガス温度の半径方向分布を計算する。円柱座標系におけ
る 1次元の熱伝導方程式は、

k∇2T =
∂T

∂t
(4.32)

である。k は熱伝導率で、T は温度である。図 3.33からアーク径 (R0)は、ICCDカメラ
による放電発光の時間変化からワイヤ径にほぼ等しいことを確認している。式 (4.32)の境
界条件として、アーク端の温度 (Tplasma)と気泡境界の温度 (Tboil)をそれぞれ決定する必
要がある。アーク端温度は式 (4.31)で表され、気泡境界の温度は沸点 (373 K)とした。そ
の結果、気泡内のガス温度の半径方向分布は、

T
( r

R0

)
= −Tplasma − Tboil

ln(δ′)
ln
( r

R0

)
+ Tplasma (4.33)

となる。r は気液界面の位置であり、 δ
′
は r/R0 で規格化したものである。

図 4.16は t = 1 µs における気泡内のガス温度分布を計算した結果である。アーク端の
温度が 12000 K 程度で、気泡内の温度は式 (4.33)に従い、気液界面に向かって減衰する
分布となる。このとき、温度拡散率が時間に対してどの程度であるかを評価しておく必要
がある。一般に温度拡散率は以下の式で求められる [5]。

α =
k

ρcp
(4.34)

ここで、k J/s·m·K は熱伝導率 、ρ kg/m3 は密度 、cp J/kg·K は比熱容量である。水の
蒸気の場合 (1 atm, 400 K) の温度拡散率は 2.338 × 10−5 である。t = 1 µs のとき、温度
拡散面積は 2.338 × 10−11 m2 となる。一方、気泡面積は 7.67 × 10−7 m2 となる。熱伝
導率は温度の増加とともに増加するため、実際には温度拡散率は上昇すると考えられる。
また、気泡内は水の解離によって生成された水素と酸素を多く含む。水素の熱伝導率は水
蒸気の 10倍程度である。今回の検討では、熱伝導と圧力変化を無視しており、単純な気
泡内のガス温度分布を構築する。
図 4.17はガス温度の半径方向分布の時間変化である。t = 0.2 µs から t = 2.0 µs まで
計算した結果を示す。アーク中心の温度と気液界面の位置時間変化がわかっているため境
界条件をあてはめて計算している。アークの径は一定とした半径方向分布である。アーク
中心部分は時間とともに温度が低下し、気泡内温度分布は時間とともに減衰が緩やかにな
る。高温部分はアーク近辺、低温部分は気液界面付近に分かれる。表 4.1 は温度と気液界
面の位置を数値化したものである。放電開始から 7 µs の期間で、ガス温度は 15153 K か
ら 2109 K に減少し、気液界面の位置 (r)は 0.109 mm から 0.64 mm に増加した。
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図 4.16: ガス温度の半径方向分布

図 4.17: ガス温度の時間変化
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表 4.1: ガス温度と気液界面の位置変化

t [µs] T [K] r [mm] δ
′
(r/R0)

0.2 15153 0.109 2.18

0.4 14299 0.154 3.08

0.6 13493 0.189 3.78

0.8 12733 0.218 4.36

1.0 12015 0.244 4.88

1.5 10394 0.298 5.96

2.0 8990 0.344 6.88

3.0 6728 0.421 8.42

4.0 5034 0.486 9.71

5.0 3767 0.542 10.8

6.0 2819 0.593 11.9

7.0 2109 0.640 12.8

4.4 電子・ラジカル・イオン数密度

4.4.1 水熱プラズマの構成粒子

放電発生時に電極間が 1万 K 以上の高温状態になることがわかった。それに加えて、液
体をプラズマ化させるため高密度なプラズマが発生していると考えられる。このとき、局
所熱平衡 (LTE)を仮定すると、電子、ラジカル、イオンの数密度が計算可能になる。水 1

mol の局所熱平衡状態におけるプラズマ構成粒子組成は温度によって図 4.18のように求
められる。これは東京工業大学の渡辺隆行准教授によって FACT コードを用いて計算さ
れた。ギブスの自由エネルギーを最小化することによって得られた値である。3000 Kま
では H2O が主で、4000 K 程度で 酸化力の強い OH ラジカルの生成量が多くなる。OH

ラジカルは水中に溶解した難分解性有機化合物の処理に有効であるとされており、水処理
において重要な構成粒子の一つである。4000 K を超えるとHとOラジカルが主要な構成
粒子となり、さらに 10000 K以上になるとHやOイオンと電子の数密度が大きくなる。
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図 4.18: 水蒸気 1 mol を初期値とした水熱プラズマの構成粒子 [16]
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4.4.2 電子・ラジカル・イオン数密度の時間変化

図 4.19から図 4.23は、図 4.17と図 4.18から計算した電子・ラジカル・イオン数密度の
時間変化である。温度上昇に伴い水分子が解離され多くのラジカルが生成される。実際に
は気泡内部の圧力を考慮した計算が必要になる。電子数密度やラジカル数密度は正確な値
を求めることは困難であり、本節では密度の桁数が重要な意味を持つと考える。
電子数密度はアーク端 (r/R0 = 1)において t = 0 s のとき 1019 cm−3となり、 4 µs 後
には 1015 cm−3に減少することが図 4.19からわかる。また、半径方向に向かって電子数
密度は減少する。r/R0 = 3 における最大電子数密度は 1015 cm−3 以下である。電子数密
度はガス温度に依存し、ガス温度が高いほど電子数密度も大きくなる。本研究では放電電
流が 1 µs 程度であるため、電子数密度の減少が早い。
次に、ラジカルの評価を行う。図 4.20から図 4.23はラジカル数密度の時間変化である。
図 4.20に示すように、OHラジカル数密度の時間変化は図 4.19の電子数密度の時間変化
とは大きく異なり、残留時間が長い。これは、図 4.18からわかるように OHラジカルが
4000 K 程度で最も生成されやすいためである。すなわち、放電期間ではなく、アフター
グロー期間に着目する必要がある。アフターグロー中では、放電を維持するためのエネル
ギーは注入されておらず、中性ラジカルを生成するための２次的な化学的反応が起こって
いる。そのため、アフターグローの化学反応はグロー放電とはきわめて異なる。また、図
4.20の r/R0 = 1 における OHラジカルは t = 5 µs で最大密度に達する。r/R0 = 1.5,

2.0, 3.0 の位置では密度のピークが２か所存在する。これらは、気液界面の位置変化と気
泡内温度の減衰に関係がある。r/R0 = 4.0 以上になると最大密度が減少する。
図 4.21と 4.22から、HとOラジカル数密度の時間変化は似た傾向を示す。HとOラジ
カルは 4.18のように、4000 K から 12000 K の領域でほぼ一定値である。これは、水の
解離に伴う発生とイオンの再結合による生成が考えられる。
図 4.23はHOOラジカル数密度の時間変化である。HOOラジカルはヒドロペルラジカ
ルとも呼ばれる。2つの酸素と一つの水素が 2つの電子を共有（共有結合）し、酸素が不
対電子を持つ。不対電子が一つあるのでフリーラジカルの一種で、HOO ラジカルもOH

ラジカルと同様に水処理において重要な役割を果たす。しかしながら、OHラジカルより
酸化力が弱い。最大密度はほかのラジカルよりも小さく、最大でも 1015 cm−3 という結果
であった。
図 4.24と図 4.25は、それぞれHイオンとOイオン数密度の時間変化であり、電子数密
度の時間変化と類似している。これは、図 4.18からわかるように、電子とイオンは対で発
生するためである。
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図 4.19: 電子数密度の時間変化

図 4.20: OHラジカル数密度の時間変化
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図 4.21: Hラジカル数密度の時間変化

図 4.22: Oラジカル数密度の時間変化
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図 4.23: HOOラジカル数密度の時間変化

図 4.24: Hイオン数密度の時間変化
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図 4.25: Oイオン数密度の時間変化

4.4.3 電子・ラジカル・イオン数密度の半径方向分布

プラズマ界面の反応を調べるために、気泡内のガス温度分布 (図 4.17)と水熱プラズマ
の構成粒子 (図 4.18)から電子・ラジカル・イオン数密度の半径方向分布を求めた。図 4.26

から図 4.37にそれらの結果を示す。
電子数密度とイオン数密度はアーク端 (r/R0 = 1)で最大となり、HとOラジカルはアー
ク端から気液界面に近い領域まで広く分布している。OHラジカルはアーク端では密度が
低く、気液界面付近で最大値となる。HOOラジカルはOHラジカルと似た特性を持つが、
密度がほかのラジカルと比べると低い。図 4.34の結果から、電子とイオン数密度は t = 4

µs で 1015 cm−3 以下となる。イオン数密度を生成するためには 6000 K 以上が必要にな
る。4 µs 以上のアフターグロー中ではラジカルのみが気泡内に残留する。
OHラジカルは水中の放電によって生成される酸化力の強い活性種の一つである。その
生成反応は水分子への電子の衝突解離反応により生成する [17]。OHラジカルの発生源と
なっている水分子は気泡内に存在するものと水中の水分子の両方がある。また、電子の衝
突解離反応に加えて、酸素が放電により解離して生成する酸素原子の励起状態 O(1D)（励
起エネルギー 1.97 eV）や窒素の準安定励起状態 N2（A3Σ+)（励起エネルギー 6.7 eV）
が、これらのOH ラジカル生成への寄与も考えられる。一方、OH ラジカルは再結合反応
による消滅もある。
A. Casavola らは水中レーザ放電を用いて水の解離反応を検討した [19]。この結果、式

(4.35)から式 (4.47)の反応が発生すると報告している。レーザ照射でも同様に熱平衡状態
のプラズマを水中で生成可能であり、本研究と方式は異なるが反応メカニズムは同様であ
ると考えられる。温度が 20000 K もしくは 30000 K 以上になると酸素の二価イオンも発
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生する。また、今回示していないが金属電極のタングステンと銅の気化、イオン化の反応
も考慮しなければならない。天野らはコンデンサ放電回路を用いて 900 mJ のエネルギー
を固体微粒子に注入してプラズマ化する方式で、銅のイオン化を確認している [20]。

H2O → H +OH (4.35)

OH → H +OH (4.36)

OH− → OH + e (4.37)

OH → OH+ + e (4.38)

H2 → 2H (4.39)

H2 → H+
2 + e (4.40)

H → H+ + e (4.41)

O2 → O+
2 + e (4.42)

O2 + e → O−
2 (4.43)

O2 → 2O (4.44)

O + e → O− (4.45)

O → O+ + e (4.46)

O+ → O+2 + e (4.47)

図 4.26: 電子・ラジカル・イオン数密度の半径方向分布 t = 0.2 µs
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図 4.27: 電子・ラジカル・イオン数密度の半径方向分布 t = 0.4 µs

図 4.28: 電子・ラジカル・イオン数密度の半径方向分布 t = 0.6 µs
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図 4.29: 電子・ラジカル・イオン数密度の半径方向分布 t = 0.8 µs

図 4.30: 電子・ラジカル・イオン数密度の半径方向分布 t = 1.0 µs
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図 4.31: 電子・ラジカル・イオン数密度の半径方向分布 t = 1.5 µs

図 4.32: 電子・ラジカル・イオン数密度の半径方向分布 t = 2.0 µs
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図 4.33: 電子・ラジカル・イオン数密度の半径方向分布 t = 3.0 µs

図 4.34: ラジカル数密度の半径方向分布 t = 4.0 µs
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図 4.35: ラジカル数密度の半径方向分布 t = 5.0 µs

図 4.36: ラジカル数密度の半径方向分布 t = 6.0 µs
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図 4.37: ラジカル数密度の半径方向分布 t = 7.0 µs
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4.5 まとめ

水中パルス放電の気泡特性、ガス温度分布、電子・ラジカル・イオン数密度を求めて、
大気圧マイクロ放電における液体・プラズマ界面反応を検討した。以下に主要な結果を述
べる。

• 液体にエネルギーを注入することでジュール熱により水が気化し気泡が発生し、そ
の気泡は膨張と収縮運動を伴うことがわかった。

• 気泡運動とガス温度の諸特性から、熱伝導方程式を用いて気泡内のガス温度分布モ
デルを提案した。t = 0.2 ∼ 7.0 µs の期間で解析を行い、プラズマ界面付近の半径
方向ガス温度特性を明らかにした。

• 水熱プラズマの構成粒子組成のデータから、水中パルス放電の電子・ラジカル・イ
オン数密度の時間変化と気泡内の半径方向分布を求めた。電子、イオン、水素と酸
素ラジカルはアーク柱近傍で発生し、OHラジカルはアーク柱と気泡境界との間付
近で最も多く生成されることを明らかにした。
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第5章 気泡のプラズマリアクタとしての利用

5.1 はじめに

第 4章において水中微小ギャップ放電によって発生する気泡の特性を示した。放電によっ
て発生する気泡は圧力により膨張収縮する空間である。また、気泡は常に液体で覆われて
いるため、気泡中で放電を生成した際には急速な冷却が容易であること、気泡は放電で安
定に生成できることから、気泡を放電容器と考え気泡内で放電を生成して水処理や材料創
製等の新しいプラズマプロセスを実現できるリアクタとしての可能性がある。
そこで、本章ではまず放電によって気泡を発生させ、これと時間差をつけて 2発目の放
電を加え、プラズマを生成する。この放電のタイミングを制御する。このような気泡内放
電の実現と新しい概念のプラズマリアクタを検討する。

5.2 気泡内の放電と反応場

気泡の内部 (気体)と外部 (液体)との間における種々の現象を図 5.1にまとめる [1]。気
体と液体とが接する領域を気液界面または気水界面 (液体が水の場合)と呼ぶ。この界面を
通して、外から内、内から外に、物質や熱が移動する。一般に、水中で生じた気泡の内部
は水蒸気であると考えられ、H2O の気体が充満している。ただし、本論文で扱う気泡は
放電によって発生させていることから、電極から蒸発した金属原子も含んでいる可能性が
高い。
気泡で生じる現象は、その大きさによって異なる。小は溶解状態から、大は直径 1 mm

以上の通常気泡の間である程度の大きさに分け、概念的に図 5.2に示す。本研究で生じて
いる気泡も、このように多様な形態をとっている。しかも、時間的に形態が変化している。
これらの現象がプラズマリアクタの動作に関与してくると予想される。

5.3 ダブルパルス放電を用いたプラズマリアクタ

気泡をプラズマリアクタとして機能させようとするとき、気泡はパルス放電により生成
する。この気泡内に反応に貢献するプラズマを導入する方法はさまざまなものが考えられ
る。そこで、最も簡単な方法として、気泡生成に用いた電極間に第二のパルス放電を加え
るダブルパルス放電を用いることをした。この二つの放電間隔を制御するとリアクタの性
質を自由に変えられる。すなわち、単なる気中の放電あるいは液体中の放電を利用できる。
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図 5.1: 気泡で起こる現象 [1]

図 5.2: 気泡の変化と進展 [1]
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5.3.1 ダブルパルス放電生成装置

図 5.3 にダブルパルス放電生成用の実験装置の概要を示す。ダブルパルス放電を発生さ
せるために 2 つのコンデンサパルス放電回路を電極に並列に設置した。それぞれのコン
デンサ容量は 800 pF と 2000 pF である。800 pF のコンデンサ放電は気泡を発生させる
ためのもので、 2000 pF のコンデンサ放電は気泡内放電を発生させるためのものである。
それぞれのコンデンサに -10 kV を充電し、パルスジェネレータを用いて 5 V の信号をサ
イリスタパルサとパルストランスに時間をずらして送り、ギャップスイッチを投入する時
刻を調節した。これによって、2 つの放電を任意のタイミングで発生させることが可能に
なる。トリガ信号の間隔は 1 ∼ 1000 µs に変化させた。
電極は、第 3章と同様にワイヤ対平面構造で、ワイヤはタングステンで直径 100 µm 、
平面電極は直径 3 mm の銅棒を用いた。電極間距離は 500 µm とし、液体は精製水 (導電
率 1 ∼ 5 µS/cm)を使用した。

図 5.3: ダブルパルス放電用の実験装置
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5.3.2 ダブルパルス放電の特性

気泡形状は時間的に変化するため、図 5.4からわかるように「気泡内放電」「気泡と水の
混合放電」「水中放電」の 3つの領域に分けてそれぞれの特性を調べた。本節では、電圧
電流特性、高速度カメラを用いた気泡進展、発光スペクトル特性の比較を行い気泡内放電
特性を明らかにする。

図 5.4: ダブルパルス放電の分類
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電圧電流特性

気泡内での 2発目の放電における電圧と電流について、放電間隔を 200 µs、500 µs、
1000 µs に変えた結果を図 5.5に示す。放電間隔 200 µs では、図 5.5(a)で示すように水
中放電で通常みられる放電遅れがほぼなく、気中放電と類似した波形となる。これは、放
電間隔を 10 ∼ 400 µs に変えたときも同様であった。図 5.5(b)に示す 500 µs では、図
5.5(a)と同様に放電遅れがないが、放電開始時に高周波成分が観測された。200 µs と 500

µs の波形と比較するとピーク電流が低くなった。図 5.5(c)に示す 1000 µs では、水中放
電と同様に、1 µs 程度の放電遅れが発生した後に絶縁破壊が生じている。このことから、
1000 µs 以上の放電間隔にすると水中放電と同様の特性となる。

図 5.5: 電圧電流波形 (a)気泡内放電 (放電間隔 200 µs) (b)気泡と水の混合放電 (放電間
隔 500 µs) (c)水中放電 (放電間隔 1000 µs)
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高速度カメラによる気泡形状の観測

気泡内で放電が発生していることを確認するため、高速度カメラで観測した結果を図 5.6

に示す。気泡の生成では、コンデンサ容量は 800 pF、電極間距離は 500 µm、充電電圧は
-10 kV としたため、気泡の寿命は前節の結果から 400 µs である。放電間隔を 200 µs に
設定すると、2発目の放電は気泡内で発生する。ギャップスイッチのジッタを考慮すると、
設定した放電間隔から数 µs の誤差があると考えられる。これは、気泡の寿命が、ジッタ
の遅れ誤差 (100 ns 以下)よりも十分長いため問題とならない。
図 5.7は放電間隔 t = 200 µs 時の、放電開始から気泡が消滅するまでの時間領域の高速
度カメラの写真である。撮影間隔は 50 µs で、露光時間は 5 µs とした。2発目の放電が図
5.6と同様に、気泡内で発生している。このとき、気泡は最大径に達している時刻で放電
の大きさよりも大きい。そのため、気泡内放電による気泡径への影響は見られなかった。
電極間距離が 500 µm と微小なため、放電が電極間に限定されるからである。t = 400 µs

後の気泡消滅の過程も、2発目の放電の有無に関わらず変化は見られなかった。
放電間隔を 500 µsと 1000 µsに変えて同様の実験を試みた結果を図 5.8、図 5.9に示す。
放電間隔 500 µs では、気泡の形状にわずかに影響を及ぼしたが、半球状の気泡を新たに
発生させるまでには至らなかった。これは気泡収縮直後に小さい気泡群が電極間に残って
いたため、その内部で放電が発生したためであると考えられる。このときの放電は、気泡
と液体が混合した状態の放電である。放電間隔 1000 µs にすると、1発目の放電と同様の
大きさの気泡が 2発目の放電によって発生した。このとき、わずかに小さな気泡が電極間
に残っているが、大半は液体で満たされているため、ジュール熱により液体が熱せられ、
1発目の放電と同様の状態になる。このように、放電間隔を制御することによって気泡の
発生の有無による影響が異なる。新しい気泡を生成するためには、電極間に気泡が残って
いないことが必要である。

図 5.6: ダブルパルス放電回路を用いた気泡内放電の生成
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図 5.7: 気泡内放電の気泡進展 (放電間隔 200 µs)

図 5.8: 気泡と水の混合放電の気泡進展 (放電間隔 500 µs)
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図 5.9: 水中放電の気泡進展 (放電間隔 1000 µs)
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発光特性

放電間隔による発光スペクトル分布の変化を図 5.10から図 5.12に示す。放電間隔 100

∼ 1000 µs で 100 µs 毎に変えて測定した。分光器露光時間を 2 µs として測定した。図
5.10は、波長領域 510 ∼ 530 nm の CuI の 4本のスペクトルを観測した結果である。CuI

の線スペクトル強度の比から励起温度を求められるが、これについては 5.4節のプラズマ
パラメータの節で説明する。また、気泡内は主に水蒸気で満たされており、水素と酸素を
大量に含んでいる。図 5.11と図 5.12は、それぞれ波長 656.28 nm にピークを持つ Hα と
777.1 nm にピークを持つ OI を観測した結果である。それぞれ、水蒸気が電子衝突によっ
て励起された結果に対応したスペクトルである。特に、水素原子の線スペクトルは 5.4節
で電子数密度を計算するために使用する。
三種類のスペクトル幅は放電間隔に強く影響を受けている。放電間隔 100 ∼ 300 µs で
は、三種類すべてのスペクトルが線スペクトルになる。これは、気泡内放電が放電間隔
380 µs までは、線スペクトルになることを確認している。放電間隔 400 µs では、水中放
電と類似した連続スペクトルが現れる。気泡が収縮した瞬間は、電極間に気泡が存在して
いない。そのため、気泡内放電ではなく水との反応を伴った放電であると考えられる。放
電間隔 500 ∼ 600 µs では、連続スペクトルと線スペクトルが混合した結果となる。ただ
し、 OI は 600 µs 時に連続スペクトルの影響が強く出ている。この期間は、気泡が収縮
した後に電極間に小さい気泡が再び発生している。そのため、液体と気体が混合した状態
である。700 ∼ 1000 µs では連続スペクトルが観測される。拡散した小さい気泡が電極間
にわずかに残っているが、水中放電と同様の放電環境である。このことから、放電環境に
よって放電特性が異なることがわかる。特に、水中の放電は気泡が大きな役割を果たして
いる。気泡形成時の 0 ∼ 400 µs の期間では、CuI を用いた励起温度計算、Hα を用いた
電子数密度の計算が可能である。

図 5.10: 放電間隔 100 ∼ 1000 µs 時の CuIスペクトル (λ= 510 ∼ 530 nm)
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図 5.11: 放電間隔 100 ∼ 1000 µs 時のHαスペクトル (λ= 648 ∼ 668 nm)

図 5.12: 放電間隔 100 ∼ 1000 µs 時のOIスペクトル (λ= 768 ∼ 788 nm)
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5.3.3 気中放電との相違

気泡内放電と気中放電の違いを明らかにするために発光スペクトル特性の比較を行った。
いずれの場合も同一の電極を使用し、気泡内放電は電極を水中に設置し放電間隔 200 µs

とし、気中放電は大気開放中で同じく放電間隔を 200 µs として 2発目の放電に着目した。
比較のために測定したスペクトル線は CuI、Hα、OIスペクトル線である。それぞれの発
光スペクトルの波長範囲は、CuIスペクトル線が 510 ∼ 530 nm、Hαスペクトル線が 648

∼ 668 nm、OIスペクトル線が 768 ∼ 788 nm である。それらの結果を図 5.13に示す。
気泡内放電は気中放電と比べると発光強度がきわめて大きいことがわかる。各スペクト
ルのピーク値を比較すると、気泡内放電の発光強度のピーク値は気中放電と比較して 5 ∼
10 倍程度である。これは、放電環境中の粒子密度数の違いによるものである。気泡内は
水蒸気で満たされている。373 K のときの水蒸気の密度は 0.598 kg/m3 である。その結
果、気泡内の粒子数密度は 2.01 × 1022 個/cm3 となる。一方、気中の粒子数密度は温度
373 K、圧力 1 atm としたとき 2.55 × 1019 個/cm3 となる。 気泡内の粒子数密度は気中
と比較して、約 3桁高いため、プラズマ中の粒子衝突の頻度が多い。その結果、原子や分
子の励起が多いため、発光強度が強くなると考えられる。一般に、プラズマ中には高エネ
ルギー粒子が存在するので、衝突の際に粒子の内部エネルギーが変化し、その結果、衝突
の前後で全運動エネルギーが変化するような衝突が頻繁に起こる。このような衝突で、原
子や分子のエネルギー準位がより高い準位に変化する励起衝突や、低い準位に変化する脱
励起準位、分子の解離を伴う解離衝突、および原子や分子の電離を伴う電離衝突があり、
衝突の激しいほど発光スペクトルの強度が大きくなる。

図 5.13: 気泡中と気中放電による発光スペクトルの比較 (a)λ= 510 ∼ 530 nm (b)λ= 648

∼ 668 nm (c)λ= 768 ∼ 788 nm
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5.4 銅の励起温度および電子数密度の評価

気泡内放電を特性づける物理量として、放電中の銅の励起温度と電子数密度のプラズマ
パラメータがある。プラズマリアクタを理解するには、それらの諸量の測定が望まれる。
そのための診断方法に放電自身の発光を利用する発光分光法がある。放電が局所熱平衡状
態であると仮定すると、複数の原子スペクトル線の放出係数の相対比から温度を求めるこ
とが可能である。また、シュタルク広がりによって電子数密度の評価ができる。本節では、
気泡内プラズマリアクタの応用を探るために各種プラズマパラメータを求める。

5.4.1 銅の励起温度

放電電極は銅製であるので、銅からの発光スペクトルの存在が予想される。気泡内放電
は水中放電とは異なり、放電中においても線スペクトルが観測されるため、励起温度が測
定可能である。局所熱平衡状態 (Local Thermal Equilibrium, LTE)を仮定すると励起温
度は電子温度、ガス温度に等しくなる。これまでと同様に、放電にはコンデンサ容量は、
それぞれ 800 pF と 2000 pF とし、充電電圧は -10 kV とした。電極間距離は 500 µm と
し、液体は精製水 (導電率 1 ∼ 5 µS/cm)を使用した。放電間隔は 200 µs 固定とした。測
定波長領域は 510 ∼ 530 nm で露光時間を 200 ns とし、電流が流れる期間を測定した。2

発目の放電による発光スペクトルを図 5.14に示す。このとき波長 521.82 nm の発光強度
を 1 に規格化した。

図 5.14: ダブルパルス放電を用いた放電間隔 200 µs 時における CuIスペクトルの時間
変化
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放電電流が流れている 202 µs までは、波長 510.55 nm、 515.32 nm、 521.82 nm、
529.25 nm の 4つのスペクトル線が観測された。波長 529.25 nm のスペクトル強度がほ
かの 3つのスペクトルよりも弱いため、202 µs 以降は観測できなかった。励起温度を算
出するためには 4本のスペクトル強度の比が必要となるため、202 µs まで計算をおこな
うことが可能である。図 5.15に励起温度の時間変化を示す。放電開始直後において 11500

K であった励起温度は、 2 µs 後には 9000 K にまで急速に減少している。これは水蒸気
中の放電で、周りが液体で満たされていることから冷却効果による温度の減衰もあると考
えられる。これらの値は単発での水中放電の電流が流れ終わった期間の値とほぼ同じであ
る。10000 K 程度の励起温度が観測されたことから、水素や酸素がプラズマ化することに
加えて、電極材料が蒸発気化している。

図 5.15: 放電間隔 200 µs 時における銅の励起温度の時間変化
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5.4.2 電子数密度

気泡内放電の電子数密度を測定するために、波長領域は 648 ∼ 668 nm で露光時間を
200 ns とし、電流が流れている期間のHα線の強度を測定した (付録 I参照)。気泡内放電
の 2発目の放電による発光スペクトルを図 5.16に示す。気泡内放電は水素を多く含んだ雰
囲気中の放電であるため、 Hα スペクトルが容易に観測可能である。これまでと同様に、
コンデンサ容量は、それぞれ 800 pF と 2000 pF とし、充電電圧は -10 kV とした。電
極間距離は 500 µm とし、液体は精製水 (導電率 1 ∼ 5 µS/cm)を使用した。放電間隔は
200 µs で固定した。
2発目の放電開始後は放電電流が 300 A 程度流れるため高密度となりHαのスペクトル
幅は大きいが、時間とともに徐々に減少している。放電電流が流れ終わる 202 µs 時は、
スペクトルが観測されない。

図 5.16: ダブルパルス放電を用いた気泡中放電におけるHαスペクトル線の時間変化
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電子数密度を計算した結果を図 5.17に示す。放電電流が最大値の付近では、電子数密度
が 2×1017 cm−3 であり、その後、急速に減少し、2 µs 後では 1×1016 cm−3 となった。
Bruggemanらは、水中で直流高電圧を印加して気泡内放電を報告している [9]。導電率
を上げることでジュール熱により電極周りに気泡が発生し、その中で放電が発生する。水
素のバルマー系列のスペクトルからシュタルク幅を見積もり電子数密度を計算した結果、
3-4 × 1014 m−3 であった。これらの放電は間欠的であり、発光スペクトルで求めている
電子数密度は平均化されているものである。本研究では、露光時間 200 ns とし、電子数
密度の時間変化を測定することができた。

図 5.17: 気泡中放電における電子数密度の時間変化
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5.4.3 放電間隔による影響

前節で気泡内放電の銅原子の励起温度と電子数密度の時間変化を測定した。各種プラズ
マパラメータは気泡形状によって変化することが予想される。そこで、放電間隔が 20 µs

から 380 µs に変化させたときの銅原子の励起温度と電子数密度を評価した。その結果を
図 5.18に示す。各時刻における気泡半径の変化も同時に示す。
コンデンサ容量は、それぞれ 800 pF と 2000 pF とし、充電電圧は -10 kV とした。電
極間距離は 500 µm とし、液体は精製水 (導電率 1 ∼ 5 µS/cm)を使用した。ICCDカメ
ラの露光時間は 2 µs とし、放電電流が流れている期間全体が記録されるように調節した。
放電間隔が 0 µs から 20 µs と 400 µs 程度以降は連続スペクトル部分が現れるため測定
できなかった。放電間隔が 20 µs のとき、励起温度が 11730 K で電子数密度が 1.47 ×
1017 cm3 であった。放電間隔が 150 µs になると、励起温度は 10020 K で電子数密度が
3.52 × 1016 cm3 となった。放電間隔を 300 µs 以上とすると励起温度と電子数密度が再
び増加した。これは、気泡内の粒子数密度と大きな関係があると考えられる。気泡発生当
初または気泡収縮時は、小さい空間に水蒸気が満たされているため粒子数密度が高い。そ
の結果、通常の放電と比較すると高温・高密度な放電が得られる。放電間隔が 150 µs か
ら 300 µs の期間では、気泡径がほとんど変化せず、気泡内の粒子数密度はほぼ一定とな
るため励起温度と電子数密度もほぼ一定となる。

図 5.18: 放電間隔の変化における励起温度と電子数密度の時間変化
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5.5 電極表面形状の評価

前節までに、ダブルパルス放電を用いて、気泡内放電の特性を評価した。ここでは、電
極表面での反応に着目し、気泡のプラズマリアクタとしての利用と放電加工の高効率化に
ついて検討した。ダブルパルス放電装置を用いて放電間隔を変えたときの電極表面形状と
放電痕除去量を電子顕微鏡 (SEM:Scanning Electron Microscope)を用いて評価した。
気泡形成のための放電は、 800 pF のコンデンサを用いた。注入エネルギーが 40 mJ 程
度と小さいため、気泡形成用の放電による電極表面の変化は測定できないほど小さく、無
視してよい。主放電は 20 nF のコンデンサを用いて、電極との間に 70 µH のコイルを挿
入し電流継続時間を長くし、電極表面の違いがわかるようにした。
充電電圧は -10 kVで、電極間距離は 500 µmとし、液体は精製水 (導電率 1 ∼ 5 µS/cm)

を使用した。電極は直径 100 µm のワイヤ電極で、対向電極は 2 cm 角の銅平板電極を使
用した。電圧電流の波形を図 5.19に示す。800 pF コンデンサによる放電後 150 µs 程度
でピーク電流 160 A 程度の電流が約 100 µs 流れている。このタイミングでは、気泡径は
十分大きいことから、気泡内で放電が発生していることになる。放電箇所の位置を変える
ことによって、放電痕は銅平板に一つずつ生成される。

図 5.19: 800 pF と 20 nF のコンデンサを用いたダブルパルス放電の電流波形
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電極表面形状

放電間隔を変えて銅基板上の電極表面の様子を観測した。図 5.20は放電間隔を 200 µs

と 1000 µs それぞれの条件における電極表面の SEM写真と断面形状分布である。40 mJ

の放電のみを発生させた時には放電痕は形成されなかった。また、放電間隔 200 µs のと
きは基板が変色するが放電痕はほとんど形成されない。一方、放電間隔が 1000 µs のとき
は直径 200 µm 程度で、深さが 20 µm の放電痕が形成された。そのため、気泡内放電と気
泡が消滅した後の放電では銅基板への熱の注入過程が異なると考えられる。気泡内放電は
水蒸気中の放電であるため気中の放電と類似している。気中で放電を発生させたときの放
電痕は、熱による酸化で黒く変色するが放電痕はほとんど形成されなかった。同時に、気
中とは異なり酸化の影響が少ない環境であると考えられる。気泡が消滅した後の放電は、
水中放電と類似で液体の冷却効果で放電電流路が制限されるため電流密度が大きくなり温
度上昇が顕著である。また、放電によって発生した衝撃波や気泡の発生の影響で、一度溶
融した金属材料が外に押し出される効果もあると考えられる。

図 5.20: 放電間隔 200 µs と放電間隔 1000 µs 時における放電痕の SEM写真と断面形状
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放電間隔を変化させたときの放電痕の深さとその直径の変化を図 5.21に示す。放電電流
が 100 µs の期間流れるため、確実に気泡内で放電が発生する 200 µs 以下では放電痕は
形成されない。放電間隔 400 µs、700 µs の期間は気泡と水の混合状態で、銅基板は溶融
し除去される。放電間隔 1000 µs の場合は気泡が電極間にほとんど残留していないため、
銅基板の除去量はわずかに増加する。気泡内放電では放電痕が形成されなかったため新し
い電極表面処理への応用の可能性がある。また、放電加工の効率化の観点から考えると気
泡が存在しないタイミングで放電を発生させる方が加工量が大きいことがわかった。

図 5.21: 放電間隔を変化させたときの放電痕の深さと直径の変化
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5.6 まとめ

ダブルパルス放電を用いて気泡内の放電の特性を調べて、気泡内プラズマリアクタとし
ての可能性を検討した。

• ダブルパルス放電装置を提案し、放電間隔を変えることによって「気泡内放電」「気
泡と水の混合放電」「水中放電」の 3つを自由に制御できることを示した。放電間隔
を 0 ∼ 400 µs に設定することで気泡内放電を実現した。

• 気泡内放電は線スペクトルで、気泡と水の混合放電および水中放電は連続スペクト
ルになることを明らかにした。また、気中放電と比較して気泡内放電の発光のピー
ク値は 5 ∼ 10 倍程度大きかった。

• 気泡内放電の銅の励起温度は 9000 ∼ 11500 K で、電子数密度は 1 ×1016 ∼ 2×1017

であった。また、気泡径が小さいとき励起温度と電子数密度が大きくなった。

• 電極表面の反応に着目すると、気泡内放電では放電痕が形成されず、気泡と水の混
合放電と水中放電では同程度の放電痕が形成された。気泡内放電を利用した表面処
理への応用に期待がかかる。
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第6章 非平衡プラズマと液体界面の反応

6.1 はじめに

プラズマリアクタとしての応用を考えるうえで、プラズマと液体とが接する界面の面積
を格段に増加させる方法として、微細な液体流の周囲にプラズマを生成する新しい方式を
提案する。これは微細な液体流を取り囲むように希ガス流を加え、ガス領域での放電によ
りプラズマを生成するものである。この方式の特徴は、軸対称な構造であり、解析並びに
放電の制御が容易であること、並列にしてアレイ状のようにすれば反応容積を増加させる
ことができることなどである。

6.2 微細液体流を用いた直流放電

6.2.1 実験装置

実験回路の概念図を図 6.1に示すように、電極は微細ステンレスノズル電極とタングス
テンカーバイド球電極を用いた。液体流が流出するノズル電極は図 6.2のように市販の注
射針（内径 180 µm、外径 350 µm）の先端を研磨し、平坦にして使用した。対向電極は
液体が電極上に溜まるのを防ぐため、直径 2 mm の球形のタングステンカーバイドを使
用した。電極はXYZステージに取り付け、電極間距離を自由に設定できるようにした。

図 6.1: 実験装置
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180 µm

350 µm

図 6.2: 実験に使用したノズル電極

ノズル電極から微細液体流を電極間に導入するため、市販の非接触マイクロジェットディ
スペンサ（メクト製:MJ020）を使用した。マイクロジェットディスペンサはDNA、タン
パク質、試薬品、有機溶媒、液晶、アルコール、溶剤、インク、オイル等を最小飛滴 10 nl

を滴下できる [1]。これは本来、シリンジに溜めた液体に外圧を加え、圧電素子の開閉に
より液滴を吐出する機器であるが、本研究では任意の圧力を加える装置として利用した。
ノズル電極に接続されたタンクを加圧することでタンク内の液体をノズル電極から吐出す
ることができる。
微細液体流は、主に濃度 1 % の硫酸ナトリウム水溶液を使用した。溶液中の硫酸ナトリ
ウムの濃度を変更すると導電率を変化させることができる。特に断りがなければ濃度 1 %

の水溶液を使用した。なお、濃度 1% の硫酸ナトリウム水溶液の導電率は 12000 µS/cm

である。
放電電極と直列に直流高圧電源、電流計測用抵抗、直流放電の安定化に必要な抵抗を接
続した。直流高圧電源は松定プレシジョン製ラックマウント高圧電源 HAR-5P60を用い
た。定格出力電圧は 5 kV、定格出力電流は 60 mA、定格出力電力は 300 W である。な
お、電源を電流制限モードで使用し、電源に表示される平均電流値をパラメータとして実
験を行った。電流計測用抵抗は 1 kΩ のカーボン抵抗 10個を並列に接続し 100 Ω の抵抗
として用い、この両端の電圧を測定することで電流を測定した。安定化抵抗には 1 MΩ の
高耐圧抵抗を 2並列し、500 kΩ として使用した。
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6.2.2 測定系

測定に用いた装置の概要は以下の通りである。

電極間の電圧は高圧プローブ（Tektronix製P6015A）を用いてオシロスコープ（LeCroy

製LT354）で、測定した。電流は電流測定用抵抗の両端の電圧を電圧プローブ（Tektronix

製 P2220）を用いて測定し、電流を計算した。
放電の可視光の観測は、横方向から光学倍率 0.7-4.5 倍の拡大レンズ（VZM450 ビデオ
ズームレンズ）により拡大し、デジタルカメラ（OLYMPUS E-410, 画素数 1000 万）を
用いて撮影した。デジタルカメラのシャッター速度は、特に断りがなければ 0.5 秒に設定
して撮影した。
放電前後の硫酸ナトリウム水溶液流の挙動を高速度ビデオカメラ (フォトロン製:FASTCOM-

512PCl)を用いて撮影した。高速度ビデオカメラには、レンズ (Edmond Optics VZM1000)

を取り付け、電極部分とその周辺を拡大して撮影した。撮影速度は主に 4000 コマ/秒 (解
像度 512 × 256 ピクセル)で行った。また、シャッタースピードは 1/272000 とした。
集光と拡大のための光学系には、凸レンズを用いた。凸レンズは焦点距離 15 mm のも
のを用い、放電部をレンズから 20 mm、受光部をレンズから 60 mm 離して設置した。こ
のように配置すると、放電のある一点から出た光はレンズを通り、受光部でまた一点に集
まる。また、全体として像は 3倍に拡大され、より詳しい空間分解が可能になる。
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6.3 微細液体流を用いたマイクロ放電の生成

本節では、微細液体流を用いた放電を生成するための条件について述べ、放電からの可
視光像観測から、諸条件による放電の変化、放電の進展機構について説明する。
ノズル電極から濃度 1 % である硫酸ナトリウム水溶液の微細な液体流を流出させ、対
向球電極とノズル電極の間に直流電圧を印加し放電を生成した。電流は 0 ∼ 8 mA の範囲
で変化させ、電極間距離を 2 ∼ 8 mm の範囲で変化させた。比較のため、導電率の低い精
製水を用いた場合は液体流に沿った放電が生成されず、ノズル電極端と球電極の間を円弧
状に放電するアークとなった。また、ノズル径を 350 µm 程度に太くした場合も、放電は
生成されなかった。対向電極には、電極の上に液体が溜まるのを防ぐため球電極を用いて
いるが、平板電極を用いて電極表面に液体が溜まった状態でも、放電が生成された。

6.3.1 電流による放電の変化

図 6.3にノズル電極を陰極、球電極を陽極とした場合について電流による放電の変化を
示す。放電は、まず溶液流と球電極の接点付近から開始する。発光は紫色の窒素が主であ
り、電流の増加により発光部がノズル電極側に進展していくとともに、5 mA 以上から発
光が黄色くなった。これは、ナトリウムに起因する発光である。しかしながら、ノズル電
極近くの溶液部分では発光が観測されなかった。図 6.4は発光部に対応するプラズマ長の
放電電流による変化である。プラズマ長は電流が大きくなるとともに増加するが、電流の
小さい領域の方がプラズマ長の伸び率が大きく、電流が高くなると伸び率は低下した。

図 6.3: ノズル電極負-球電極正の場合の電流値による放電の変化
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図 6.4: 放電電流に対するプラズマ長の変化

電極間電圧と放電電流は、電流の小さい領域と電流の大きい領域で特性が異なっていた。
図 6.5(a)のように、電流が 1 ∼ 3 mA 程度の低電流領域では、絶縁破壊と絶縁回復を繰り
返している。電流が増えると徐々に放電が停止し電流が零となる時間が短くなっていき、
4 mA 以上になると常に放電が維持される状態になる（図 6.5(b)）。電極間電圧、放電電流
はともに一定ではなく、不規則に振動した波形になっている。発光強度の時間変化を光電
子増倍管で観測したところ、強い発光を伴うときと弱い発光を伴うときがあり、定常的な
発光となっていないことがわかった。ノズル電極からHeガス流を供給した研究では、定
常電圧・電流波形もしくは周期的に充電と絶縁破壊の繰り返す波形が観測されている [2]。
液体流の挙動が放電の不安定性に寄与していると考えられる。

(a) 2 mA (b) 6 mA

図 6.5: 電圧電流波形 (a) 2 mA (b) 6 mA
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図 6.6: 電流に対する平均電圧の変化

図 6.6に電流に対する平均電圧の変化を示す。低電流領域では絶縁破壊と絶縁回復が繰
り返す間欠放電となっているため、平均電圧は電流とともに増加する。電流をさらに上昇
させるとほぼ一定の電圧を維持していることがわかる。電流 3 mA 付近を境にして間欠放
電と連続放電の 2種類の放電タイプに分類することができる。連続放電時では電流を上昇
させても電圧は一定であることから正常グロー放電である。

6.3.2 極性による放電の変化

極性を変えてノズル電極を陽極、球電極を陰極とした場合の放電の結果を図 6.7に示す。
図 6.3と同様に電流 1 mA のときに球電極付近で微小な放電が形成され、電流上昇とと
もにプラズマ長が大きくなる。しかしながら、ノズル電極付近では放電の発光が観測され
ない。極性による放電の違いは、電流の大きい領域で特に顕著に見られた。電流 7 mA, 8

mAで放電が広がっているように見えるが、実際には細いスパーク状の放電が繰り返され
ており、その発生位置が変化している。一方、図 6.3では、電流 7, 8 mA のとき、液体流
の周囲に安定した放電が生成されていた。また、電流の小さい領域でも、極性によって球
電極近傍の発光とその広がりに相違が見られた。
本研究では気液界面に沿った放電を生成することが目的であるため、ノズル電極を陰極-

球電極を陽極とした方がより研究目的に合致している。よって、以後の実験ではノズル電
極を陰極とした。
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図 6.7: ノズル電極正-球電極負の場合の電流値による放電の変化

6.3.3 電極間距離による放電の変化

次に、電流を 6 mA で一定とし、電極間距離を変化させた場合の結果を図 6.8に示す。
電極間距離 2 mm のときは放電が発生していない。3 mm に離すと球電極近傍のみで放電
が発生し、電極間距離を広げるとともにプラズマ長が増加した。しかしながら、電極間距
離が変化してもノズル電極から発光部の上端までの距離は変化しなかった。また、放電の
発光の色の変化もほとんど見られない。電極間距離が 8 mm 以上になると放電が不安定
になり、液体流から離れた場所で電極間を短絡する放電が生成された。

図 6.8: 電極間距離に対する放電の変化
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6.3.4 液体の流量による放電の変化

図 6.9に電流 6 mA で、液体の流量を変えたときの放電形状の変化を示す。流量を 2.8,

3.2, 4.6 mL/min に変えて測定した。液体流量の増加とともにプラズマ長が短くなった。
さらに流量を増加させると放電が消え、電解質液体流中を電流が流れる状態となった。流
量を下げると放電は上部に伸びるが、十分な液量が供給できなくなり、特に電流値が低い
場合、放電が不安定になった。
なお、ノズル電極付近に液体が溜まっている様子が観測された。放電させないときはノ
ズル電極先端に液体が溜まることはなく、まっすぐ液体流が流れていた。放電電流を増加
させると液体の溜まる量が多くなった。液体の下方向への流れが妨げられ、ノズル電極か
ら球電極に流れる液体の量が減少することによって生じると推測される。

図 6.9: 6 mA の液体流量の変化に対する放電形状の変化
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6.4 放電と液体流の形状

前節において、電極間電圧および放電電流の時間変化から、直流放電が一時、停止する
現象が認められた。そこで放電により液体流がどのような影響を受けているかを調べた。

6.4.1 高速度カメラによる液体流の挙動の観測

当初、放電はノズル電極から流出した液体流に沿って、その周囲で起こっているものと
考えた。放電させないときに撮影した写真では、ノズル電極から球電極まで液体流がまっ
すぐに伸びていた。しかし、放電させると放電が発光がするため、液体流の挙動を写真撮
影から観察することは不可能になる。そこで、レーザ・シャドウグラフ法を用いて、高速
度カメラによる放電中における液体流の挙動を観察した。
図 6.10に液体流の挙動の結果を示す。電圧を印加しない場合にはまっすぐつながってい
た液体流が、電圧を印加すると球電極付近から液体流が液滴化した。また、電流値が大き
くなるにつれて液滴化となっている部分が上部に伸びている。これは放電による発光の変
化とまったく同じ結果である。つまり、放電はまっすぐに伸びた液体流の周囲にある気体
の界面で発生しているのではなく、液滴化した液体流の間を橋絡するように発生していた。
液体流のような動的な状態での高電圧印加による影響は、佐藤らの研究で報告されてい
る [4]。それによると、ノズル電極から流出した液体に高電圧を印加すると表面張力が減少
する。これは、表面電荷によるマクスウェルの静電応力が変化するためである。一般に液
体は表面張力が大きいほど表面を最小にしようとする力、ここでは液体流の形を維持しよ
うとする力が強いため、表面張力が一定以下になると分裂を起こし、液滴化する。
印加電圧が高いほど、また液体の導電率が大きいほど表面張力の低下量は大きい。佐藤
らの実験では、蒸留水、メタノール、エタノールでは表面張力の低下が見られるが、導電
率のきわめて小さいヘキサン、ベンゼンでは表面張力の低下は観測されなかった。また、
蒸留水に電解質を加えて導電率を上げると、表面張力の低下量も増加する。
この結果から、前節の電流・極性・電極間距離・液体流量による放電の変化は、以下の
ように説明できる。

電流による放電の変化の考察

電圧を印加し電流を流すと、球電極付近部分から液体流は液滴化を開始する。これは、
ノズル電極から離れた位置にあるほど表面張力が小さくなっているためである。そして、
電流を上昇させることによって、高電圧が印加され液体流の液滴化開始位置がノズル電極
側に近づくことになる。ノズル電極近傍では液滴化が起こりにくいため放電が発生しな
かったことも理解できる。

極性による放電の変化の考察

次に、極性による放電の変化を検討する。ノズル電極が陽極の場合、ノズル電極を介し
て液体流に高電圧が印加されているため液体は帯電する。球電極に接すると、液体流と球
電極の接点の電界が緩和される。電流の増加とともに球電極上部での電界緩和が大きくな
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り、液体流と球電極の接点で放電しにくくなる。主に電流が 7 mA 以上になると、球電極
の側面付近で放電が発生しやすくなり放電が広がって見える現象になる。

電極間距離による放電の変化の考察

電極間距離を変えた場合の放電の変化では、電極間距離が短い場合、高電圧を印加して
も液体流は表面張力が大きいため液滴化しにくい。放電が生成される条件は表面張力の低
下により液体流が液滴化することであるため、電極間距離 2 mm では放電が生成されな
かった。電極間距離 3 mm のとき放電が開始されたことから、ノズル電極から 3 mm 付
近の場所で液滴化が開始される。電極間距離を大きくしても放電位置が変わらなかったの
は、液滴化開始位置が変化しなかったためである。また、電極間距離 8 mm で放電位置が
不安定になった原因は、液滴化が進み液滴間距離が大きくなったためであると考えられる。

液体の流量による放電の変化の考察

最後に液体流量による放電の変化を検討する。液体流量を増加させると、液体流形状を
保つ効果が大きくなるため、ノズル電極から遠い場所でも液体流を維持できるようになる。
そのため、同じ電圧を印加しても液滴化の開始位置は球電極側から近い位置になる。液体
流を 4.6 mL/min 以上にしたときに放電が生成されなかったのは、液体流が液滴化してい
なかったためである。

図 6.10: 高速度カメラによる液体流の挙動
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6.5 発光分光計測による検討

本節では、放電の電圧電流特性、発光分光法による放電の観測や、発光スペクトルから
求めた各種プラズマパラメータの評価に関する結果を説明する。

6.5.1 電解質濃度による発光スペクトルの変化

図 6.3の結果から、電流値により発光の様子は大きく異なった。また、電解質濃度を変
化させると液体中に含まれる電解質の量が変化するため発光は異なる。そこで、発光励起
種の特定と放電の生成機構を調べるために、小型分光器を用いて発光スペクトル分布を測
定した。凸レンズを用いて放電発光像を 3倍に拡大して計測した結果を図 6.11と図 6.12

に示す。電解質溶液の濃度を 0.3 % と 1 % に変えた。図中の➀は球電極から 3 mm の場
所、➁は球電極から 0.5 mm のそれぞれの位置における発光スペクトル分布である。
図 6.11(a)の➀部分では発光が非常に弱く、300 ∼ 400 nmの大気中に含まれるN2の発
光がわずかに観測され、➁部分では主に、OHとN2の発光が支配的である。電流を 5 mA

に増加させた図 6.11(b)では、硫酸ナトリウムに含まれる Naの原子線 (589nm,589.6nm)

がわずかに観測された。
電解質濃度を 1 % に増加させた図 6.12(a)では、図 6.11(a)と同様にN2の発光が支配的
である。電流が 2 mA のときには Naを励起するのに必要なエネルギーが不足している。
一方、電流を 6 mA とすると、Na線が強く観測された。特に、➀部分の方が➁部分より
も強い Na線が観測された。そのため、球電極付近よりも電極間の中央付近で Naの解離
が進んでいると考えられる。なお、Na原子の 589 nm、589.6 nm のスペクトル線は 3p軌
道から 3s軌道への遷移によるもので、D線と呼ばれ非常に強い黄色発光で知られている。
炎色反応も起こりやすく、光エネルギーへの変換効率が良いため、ナトリウムランプ等で
使用されている。

6.5.2 放電電流による発光スペクトルの空間分解分布への影響

図 6.13から図 6.16は、軸方向に 0.5 mm 間隔で測定した発光スペクトル強度の分布を
示す。電流が小さい領域では、N2の第二正帯と第一負帯およびOHスペクトルが主に観
測される。窒素からの発光スペクトルは、大気圧放電において顕著に観測される。また、
OHのスペクトルは液体の解離に伴って発生している。電流が 8 mA では、ナトリウム線
のスペクトルが強く、放電位置によってはN2の発光強度よりも大きかった。

143



図 6.11: 電解質溶液 0.3 % の発光分布 (a) 2 mA (b) 5 mA

図 6.12: 電解質溶液 1 % の発光分布 (a) 2 mA (b) 6 mA
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図 6.13: 電流 2 mA 時の発光スペクトル強度の空間分解分布

図 6.14: 電流 4 mA 時の発光スペクトル強度の空間分解分布
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図 6.15: 電流 6 mA 時の発光スペクトル強度の空間分解分布

図 6.16: 電流 8 mA 時の発光スペクトル強度の空間分解分布
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6.5.3 極性による発光スペクトルの空間分解分布への影響

放電の発光スペクトルの様子を詳しく調べるため、大型分光器を用いた。測定線は水が
分解されて発生するHα(656 nm), OI(777 nm), OH(315 nm), 硫酸ナトリウムに含まれる
NaI(589 nm), 周辺の空気が放電したときに発生するN2(380 nm)について測定した。
電極間距離が 6 mm、放電電流が 6 mA における球電極からの距離と各スペクトル線の
発光強度の関係を図 6.17に示す。Hα, OI, OH, NaI, N2のスペクトル線について、ノズル
電極を陰極ならびに陽極として極性を変えたときの結果を示している。それぞれの最大値
を強度 1としている。
OH, NaIについては極性による変化はほぼ見られないが、Hα, OI, N2には極性による
影響がみられる。N2の発光はノズル電極を陽極とした方が全体的に強く、Hα、OIでは逆
にノズル電極を陰極した方が強くなっている。これは、水の解離反応が強く起こっている
ことを示唆している。

(a) Hα (b) OI

(c) OH (d) NaI

(e) N2

図 6.17: 発光強度の極性による変化 (電極間距離 6 mm, 放電電流 6 mA)
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6.6 プラズマの温度・電子数密度

6.6.1 非平衡プラズマの温度

非平衡プラズマの温度を評価するときには、並進温度 Ttrans、回転温度 Trot、振動温度
Tvib、励起温度 Texc、電子温度 Teと 5つの温度に区別して扱う必要がある。通常、温度
というのは平衡状態における分子の運動エネルギーを統計値で計算したものであるが、非
平衡プラズマの場合、分子の運動は並進・回転・振動運動などを伴い、それぞれに対応す
る温度は一致していない。ここでは、振動温度、回転温度、電子数密度について調べた。

6.6.2 振動温度・回転温度

回転温度を求めるには、振動回転スペクトルを観測し、そのスペクトル強度から回転エ
ネルギー分布を求めればよい。ボルツマン分布であればその傾きから回転温度を決定する
ことができる。しかしながら、現実は回転準位のエネルギー差は小さく、分光器の分解能
がよほど高くなければ、個々の回転準位間の放出光を分離して観測することができず、こ
れらが互いに重なりあった状態で観測されるのみである。
この問題を解決するために、回転スペクトルの重なりや、高い回転温度による隣接スペ
クトル系列との重なりをあらかじめコンピュータを用いて計算し、実験的に得られたスペ
クトルと比較して振動温度、回転温度を同時に決定する方法が提案されている [6]。
大型分光器を用いて窒素の第二正帯の放出光を検出し、この実測スペクトルと一致する
ように計算プログラムにより振動温度と回転温度を与えて推定した。

6.6.3 振動温度、回転温度、電子数密度の空間分布

前節にて計測したHα、N2のスペクトル線強度の空間分布から回転温度、振動温度、電
子数密度を推測した結果を図 6.18に示す。極性はノズル電極側を陰極とした。
まず、振動温度は 3300 K で、回転温度は 1500 K 程度となり大きく異なっていること
から、放電では非平衡プラズマが生成されている。また、回転温度はほぼガス温度と見な
すことができるので、放電部での温度が 1000 ∼ 2000 K 程度である。回転温度は球電極
から 1 mm の位置で最も高く、両端に向けて緩やかに低下している。
電子数密度は 2.0 ∼ 2.4 ×1016 cm−3 で、球電極付近でやや高くなっている。通常、グ
ロー放電での電子数密度は約 109 ∼ 1011 cm−3 の範囲内にある。本研究では微細な液体
流を用いることにより、直流電源を用いて高密度なプラズマが生成されている。
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図 6.18: 回転温度、振動温度の電流による変化
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6.6.4 振動温度、回転温度、電子数密度の放電電流による影響

放電電流を 1 ∼ 8.5 mA の範囲で変化させ、プラズマパラメータへの影響を調べた。振
動温度、回転温度は球電極から 0.5 mm、1.5 mm、2.5 mm の 3点で観測し、それぞれに
ついて電流による振動温度、回転温度への影響を調べた結果を図 6.19に示す。振動温度に
は変化が見られないが、回転温度は電流が増加するにつれて上昇した。また、測定位置に
よる顕著な差はなかった。
次に、電子数密度の電流による変化を測定した結果を図 6.20に示す。電子数密度は球
電極から 0.5 mm の場所のHαスペクトルを測定したが、電流による大きな差は見られな
かった。電流による電子数密度の変化はおそらく存在すると推測されるが、1 ∼ 8 mA と
いう電流領域では変化するには小さすぎたものと思われる。

図 6.19: 回転温度、振動温度の電流による変化

図 6.20: 電子数密度の電流による変化
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6.7 微細液体流とガス流を用いた高周波グロー放電

大気中でノズル電極から微細な電解質溶液の液体流を供給し直流電圧を加えただけでは
液体流が液滴化し、液滴間を介した放電となっていることがわかった。これは、本来の目的
である液体流に沿った定常的な放電とは異なるだけでなく、電極間で放電していない。そ
こで、電極構造を改良するとともに、電源を変えて直流から高周波電圧を加えることにし
た。本節では液滴化を防ぐ電極構造を構築し、そして電源回路を変えて再度実験を試みた。

6.7.1 実験装置

前節では、液体を供給するノズル電極と対向電極の球電極を用いていた。液滴化を防ぐ
ためにノズル電極の内径を 180 µm から 400 µm に増加させた。液体の供給量が増えるた
め、表面張力が増し液滴化しにくくなることが期待される。また、放電が容易に生じるよ
うに Heガス、Arガス、N2ガスを液体流と平行に流すようにした。ガス流を用いると絶
縁破壊電圧が低下し、放電を安定に生成できる。そして、ガス流の拡散を防ぐためにノズ
ル電極周囲を内径 1.5 mm の石英管で取り囲む構造とした。特に、分子量の小さいHeガ
スは大気中に放出されると、すみやかに拡散し、液体流に沿ったガスの流れが実現できな
いので、石英管を用いてガスの拡散を抑制した。また、対向電極は石英管内に挿入できる
ように、曲率半径が 60 µm のステンレス針を使用した。導電率が大きいと表面張力の低
下が大きくなることから、導電率の高いNa2SO4から、導電率の低い精製水に変更した。

図 6.21: 液体流とガス流の同軸 2層流とした放電部の構造
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放電空間が微小であると、ガス流により粒子が電極間に滞在する時間は 1 ms 以下に短
くなる。ノズル電極先端より流出する液体流量と石英管内を流れるガス速度が一定である
とすると、電極間間隔と流量から算出した電極間での滞在時間を図 6.22と図 6.23に示す。
電源周波数は 13.56 MHz であるため、電極間にガスと液体が通過する間に粒子間の衝突
は十分に起こると考えられる。また、一般的に、原子の励起時間は ps から ns のオーダで
あるが、準安定状態の励起原子の寿命は長い場合には数秒であることもある。そのため、
長寿命の励起種と液体との反応が期待される。

図 6.22: ガスの滞在時間

図 6.23: 液体の滞在時間
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電源を含めた実験装置の概略を図 6.24に示す。直流電源および高周波電源を用いた。直
流電源よりも高周波電源の方が注入電力を大きくさせることが可能である。また、針電極
は常に精製水で覆われるため直流電圧印加では絶縁破壊電圧が大きくなり、安定した放電
の生成が困難である。高周波電圧の場合、針電極を覆う水は誘電体として考えることがで
き、針電極に電流が流れる。
ガスはHeガス、Arガス、N2ガスの 3種類を用いたが、Heガスでのみ安定した放電と
なり、ArガスとN2ガスではスパーク状の放電となり、目的にはそぐわない結果となった。
ここでは常にHeガスを使用し、その流量を 750 ∼ 3000 sccm の範囲で調節した。ガス流
量はマスフローコントローラ (MFC)により調節し供給した。

図 6.24: 高周波放電の実験装置
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6.8 微細な液体流をとり囲む高周波グロー放電の生成

液体流の供給に用いたディスペンサは、起動直後は液体流量が安定しないため放電を発
生させる前に一定時間液体流を流し続けておく必要がある。その後、Heガス流供給用の
マスフローメータの値を設定し、高周波電力を供給する。針電極は液体流で覆われており
絶縁開始電圧が高くなっているので、放電を発生させるためにマイクロメータで針電極を
ノズル電極側に近づけて放電を発生させやすくした。このとき、デジタルカメラで像を拡
大して観測しており、放電発生後に所定の電極間距離に動かした。
高周波電力 19 W、電極間距離 1 mm、Heガス流量 1900 sccm、水流量 15 mL/min の
ときの放電を図 6.25に示す。液体流の周りにプラズマが発生している。これまで、液体電
極やプラズマジェットを液体と接触させる研究は多数報告されているが、液体流周りに定
常的な放電を実現したのは本研究が最初である。Heガス流の吹きつけと液体流の効果に
より、プラズマが冷却され放電が安定される。
電極間距離が短いこととノズル電極の内径を大きくしたことの効果が大きい。直流電圧
を印加した場合では 1.5 kV 程度の電圧を印加していたが、高周波電圧では 200 ∼ 300 V

程度の印加で済むため、高電圧印加による表面張力の低下も防ぐことができた。また、He

ガス流が液体流形状を保つ効果もある。Heガス流を流さない場合、液体流供給量が小さ
いと石英管壁に液体が付着し液体流の流れが悪くなることがあったが、Heガス流の導入
により、液体流の流れが良くなった。
放電からの発光スペクトルを図 6.26に示す。OH(A-X): 309 nm、N2(C-B): 337.1 nm,

380 nm、N2(B-X): 391.55 nm, 428 nm、Hβ: 486.1 nm、Hα: 656.3 nm、HeI: 706.5 nm

線のスペクトルが主に観測された。OH(A-X)、Hα、Hβ は水の解離によるものである。He

ガス流の放電によりHeの励起種が発生し、それが液体流に衝突して水の解離反応が生じ
ている。一般的な対向電極型の高周波駆動大気圧非平衡プラズマにおいては、αモードと
γモードがある。αモードは放電空間における電子衝突電離で進展するもので、γモードは
陰極における 2次電子放出によって放電が維持される現象で、注入電力を上げると観測さ
れる。本方式では、電極が水で覆われて 2次電子放出が妨げられていることから、αモー
ドの放電である。N2は大気中の空気の成分が混合されていたと考えられる。
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図 6.25: 高周波微細液体流放電写真 (高周波電力 19 W, 電極間距離 1 mm, Heガス流量
1900 sccm, 水流量 15 mL/min)

図 6.26: 放電からの発光スペクトル分布 (高周波電力 19 W, 電極間距離 1 mm, Heガス流
量 1900 sccm, 水流量 15 mL/min)
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6.8.1 高周波電力による放電の変化

電力を変化させたときの放電形態と電極への影響を調べた。9 W から 22 W の範囲で電
力を変化させたときの放電を図 6.27に示す。電極間距離 1 mm、Heガス流量 1900 sccm、
液体流量 15 mL/min である。高周波電力が 10 W 以下のときにはノズル電極先端付近の
みで放電している。これは、ノズル電極先端が最も電界強度が強いためである。さらに電
力を上げるて、14 W 以上になると、ノズル電極と針電極の間で定常的で均一な放電が生
成された。電力の増加とともに発光強度が大きくなり、高周波電力が 25 W 程度でノズル
電極先端に輝点が形成され、定常的な放電からスパーク放電に移行してしまった。スパー
ク放電が形成されると、均一な放電とは異なり局所的に集中した放電となり、ノズル電極
が放電の影響を受けて黒色に変色した。一方、針電極は常に液体で覆われているため、冷
却効果により熱の影響を受けなかった。Heガス流のみを用いた放電では、高周波電力を
大きくすると容易に針電極が蒸発し溶融した。

図 6.27: 高周波微細液体流放電の注入電力による変化 (電極間距離 1 mm, Heガス流量
1900 sccm, 水流量 15 mL/min)
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6.8.2 電極間距離による放電の変化

電極間距離を変化させたときの定常的な放電を調べた。0.5 mm ∼ 2.0 mm で変化させ
たときの放電を図 6.28に示す。Heガス流量 1900 sccm、液体流量 15 mL/min である。
それぞれの電極間距離で高周波電力を変えており、いずれの条件でも定常的な放電が生じ
ている。放電部を石英管でとり囲んでいるため、Heガス流が液体流の周囲で均一に流れ
放電の安定化に寄与している。しかしながら、単位体積に注入される電力が異なることか
ら、スパーク放電に移行する領域、定常放電の領域、放電が消失する領域が電極間距離に
従って異なる。
電極間距離 0.5 mm、1.0 mm、1.5 mm としてガス流速を変化させたときの各領域を図

6.29に示す。電極間距離が短いほど定常放電の領域は狭い。このとき、単位体積当たりに
注入される電力が大きくなり電界強度も大きくなるため、放電はスパーク放電に移行しや
すい。また、ガス流速を増加させるほどスパーク放電に移行する電力が低下している。こ
れは、ガス流量増加に伴い、石英管内のガスの流れが乱れることが原因であると考えられ
る。このとき、ガス流速が速くても液体流形状に影響を与えない。

図 6.28: 高周波微細液体流放電の電極間距離による変化 (Heガス流量 1900 sccm, 水流量
15 mL/min)
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図 6.29: 電極間距離による放電の安定生成領域の変化 (水流量 15 mL/min) (a) 0.5 mm

(b) 1.0 mm (c) 1.5 mm
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6.8.3 液体の流量による放電の変化

液体の流量を変化させたときの放電におよぼす影響を調べた。電極間距離 1 mm、He

ガス流量 1900 sccm として液体の流量を変化させたときの放電生成領域を図 6.30に示す。
液体流量は 7.5 ∼ 38 mL/min で変化させた。液体流量の値はフローメータを用いて制御
した。液体流周囲を流れるHeガス流の冷却効果もあり、液体流量が小さくても液体流の
直径に変化はなく、管壁に液体が付着するなどの問題はない。
液体流量を変化させても放電生成領域は変化が少なかった。Heガス流と異なり、液体
流の流れ方や形状に大きな変化がなかったためである。液体流が針電極に衝突することに
よって乱れることもない。液体流量を増やすことによって、単位時間当たりプラズマと接
触する液体粒子の数は大きくなるが放電周期と比較すると液体の流れは非常に遅い。その
ため、液体とプラズマ界面での放電エネルギー損失などに大きな影響はない。

図 6.30: 水流量変化による放電の安定生成領域 (電極間距離 1 mm, Heガス流量 1900

sccm, 水流量 15 mL/min)
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6.8.4 Heガス流のみの放電との比較

液体流の効果を検証するため、液体流を導入せず、Heガス流のみを用いた場合の放電
を調べた。図 6.31に (a)Heガス流のみの放電と (b)Heガス流と液体流を用いた放電を示
す。それぞれ、電極間距離 1 mm、Heガス流量 1900 sccm とし、液体流量は 15 mL/min

に設定した。高周波電力は 9 W と 19 W である。Heガス流のみの放電はノズル電極中央
と針電極先端の間で生じた。液体流に覆われていないため、針電極先端の電界が最も強く
なり放電の起点となる。
電極間距離 0.5 mm、1.0 mm、1.5 mmのときのガス流速を変えたときの放電安定領域
を図 6.32に示す。液体流を用いた場合の図 6.29と比較すると、放電安定領域がより狭い
ことがわかる。比較的低い電力でスパーク放電に移行し、スパーク放電生成と同時に、電
極が瞬時に溶けることがわかった。これは、液体流を用いた場合とは異なる現象である。
スパーク放電は瞬時にプラズマが高温に達する。このとき、Heガス流は放電路と一致し
ていないため冷却効果が小さく、熱を抑えることができない。液体流の供給は電極が熱化
することを防ぎ、スパーク放電への移行を抑える働きがある。
電極間距離を増加させると放電安定領域が広くなることは、図 6.29と同様である。しか
しながら、ガス流速を増加させたときのスパークに移行する電力には大きな変化がない。
スパークの移行は電界強度が最も大きい場所が起点となる。今回、針電極先端の電界強度
が最も大きいため、ガスの乱れによる影響よりも電界による影響でスパークへ移行するた
め、ガス流速によらないと考えられる。

図 6.31: 放電形態の比較 (電極間距離 1 mm, Heガス流量 1900 sccm, 水流量 15 mL/min)

(a) Heガス流のみ (b) Heガス流と液体流
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図 6.32: 電極間距離距離による Heガス流放電の安定生成領域の変化 (a) 0.5 mm (b) 1.0

mm (c) 1.5 mm

161



6.9 発光分光計測による検討

前節で微細な液体流をとり囲む放電を生成できたので、次に発光分光計測から発光生成
粒子や液体プラズマ界面反応を説明する。

6.9.1 発光スペクトル

高周波微細液体流放電は、定常グロー放電でありアーク放電と異なり発光が弱かった。そこ
で、凸レンズを用いてプラズマの光を集光し、小型分光器 (StellarNet社製:EPP2000CUV+VIS)

を使用して 200 ∼ 850 nm の間の可視光領域の発光スペクトルを測定した。このとき、発
光スペクトルの波長分解能は 0.5 nm 程度で高くないがプラズマからの発光スペクトルの
概略を測定するには十分である。
高周波電力を 12 ∼ 24 W で変化させたときの結果を図 6.33に示す。縦軸は対数表示と
している。OH、He、Hβ、Hα、N2 のスペクトルが主に観測され、図 6.33では各波長の
発光強度の変化を示している。OHの発光強度が最も大きく、電力の増加とともに増加す
る。同様に、ほかの各波長も電力の増加とともに発光強度が増大する。OHとHeI の強度
比を計算すると電力の増加とともに減少する。
Heガス流量を 750 ∼ 3800 sccm で変化させたときの結果を図 6.34に示す。ガス流量を
増加させると、N2以外の発光強度が増加する。単位体積当たりのHeガス数が増加し、プ
ラズマ化する粒子数が増加するため発光強度が大きくなる。一方、ガス流量を増加させる
とN2の発光強度は減少する。Heガス流量の増加に伴い、石英管内のN2含有率が小さく
なることと、Heガス流をプラズマ化するためにエネルギーが消費されるからである。

図 6.33: 高周波電力の変化による発光スペクトル強度 (電極間距離 1 mm、Heガス流量
1900 sccm、液体流量 15 mL/min)
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液体流量を 7.5 ∼ 38 mL/min に変化させたときの結果を図 6.35に示す。液体流量を変
化させても発光強度はほぼ一定であることがわかる。図 6.30で、放電安定領域に大きな変
化がないことからもわかるように、液体流量の変化によって液体流形状に変化はない。

図 6.34: Heガス流量の変化による発光スペクトルの変化 (電極間距離 1 mm、高周波電力
21 W、液体流量 15 mL/min)

図 6.35: 液体流量の変化による発光スペクトルの変化 (電極間距離 1 mm、高周波電力 21

W、Heガス流量 1900 sccm)
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6.9.2 OHとHeI発光スペクトル強度の半径方向分布

一見すると発生しているプラズマは一様なものに見えるが、電極間の電界分布、Heガス
流の分布、液体流の分布などの影響によって必ずしもプラズマは一様に分布していない。
発光スペクトルの結果から、液体流はHeの準安定準位との反応によって解離反応もしく
は再結合反応が起きているものと予想される。本節では、水の解離・再結合反応によって
生成されるOHと励起種のHeIに着目して、それらの発光スペクトルの半径方向分布を検
討する。半径方向分布は、放電をレンズを用いて拡大し、径方向に移動させながら測定し
た発光スペクトルをアーベル変換して求めた (付録G参照)。
電極中心部の軸方向の発光スペクトル分布を測定した結果を図 6.36に示す。電極中心を

0としており、OH(309 nm)と HeI(707 nm)の発光強度である。電極中心から 0.4 ∼ 0.5

mm 付近で OHとHeIが両方とも最大である。液体流周りを流れているHeガス流が液体
流と管壁の間でプラズマ化していることがわかる。また、液体流界面付近でも冷却、再結
合反応、Heの準安定準位の衝突などが発生し、エネルギー損失が大きい界面反応が起き
ていると考えられる。OHはHeの準安定準位との反応で生成されていると予想される。

図 6.36: 発光スペクトルの半径方向分布 (高周波電力 21 W, Heガス流量 1900 sccm, 液
体流量 15 mL/min)
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6.9.3 振動温度、回転温度

発光分光により、OHバンドスペクトルとN2バンドスペクトルの発光強度を観測して、
ガス温度の測定を行った。OHと窒素分子の発光スペクトルは、電子的な準位のほかに振
動準位と回転準位が存在するため、複数のスペクトルが集まった帯状のスペクトルが観測
される。可視光の分光計測により得られるバンドスペクトルから、回転温度を求めること
ができる [14]-[17]。
電極間距離 1 mm、高周波電力 21 W、He流量 1900 sccm、水流量 15 mL/min とし
たときのOHバンドスペクトルとN2バンドスペクトルの結果を図 6.37と図 6.38に示す。
その結果、OHの振動温度は 5220 K、回転温度は 350 K である。また窒素の振動温度は
2670 K、回転温度は 580 K である。回転温度に大きな差はないが、振動温度は約 2倍程
度異なる結果が得られた。電界によって加速された電子が中性粒子に衝突してエネルギー
が移行した結果振動エネルギーに変化するのであれば、質量数の小さい原子ほど電子衝突
によるエネルギー移行量は増加すると考えられる。実際にOHの方がN2よりも質量数の
小さく、振動温度が高い結果となった。

図 6.37: OHバンドからの温度計算例 (高周波電力 21 W, Heガス流量 1900 sccm, 液体流
量 15 mL/min)

図 6.38: N2バンドからの温度計算例 (高周波電力: 21 W, He流量: 1900 sccm, 水流量: 15

mL/min)
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6.10 まとめ

微細な液体流を導入し、液体とプラズマが接する新しい界面反応場を構築した。

微細液体流を用いた直流放電

• 放電は、溶液流と球電極の接点付近から開始した。発光は紫色の窒素が主であり、電
流の増加により発光部がノズル電極側に進展していくとともに、5 mA 以上から発
光が黄色くなった。

• OHとN2の発光が支配的で、電流を増加させるとNaの原子線が強く現れた。

• 大気中での液体流を用いた直流放電では、液滴を介した放電となることを明らかに
した。液体とプラズマとの界面の増加により、高効率なプラズマ反応プロセスが実
現できる。

微細液体流とガス流を用いた高周波グロー放電

• 液体流周りに定常的な放電を実現した。これは、Heガス流の吹きつけと液体流の効
果により、プラズマが冷却され放電が安定した。

• 液体流と接して流れているヘリウムが励起され、準安定準位の励起種が発生し、そ
れが液体流に作用して水の解離反応が進むことを明らかにした。液体とプラズマが
接する新規プラズマリアクタとしての発展が期待される。
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第7章 ガス遮断器のモデル実験への適用

7.1 はじめに

これまでは液体とプラズマ界面の現象に注目してきたが、大気圧プラズマでは気体とプ
ラズマ界面が大きな役割を果たしている。さまざまな例があるが、本章では、まったく新
しい視点としてマイクロ放電を電力用ガス遮断器のアーク遮断時における現象に適用し、
その有効性を示す。電力用ガス遮断器は電極を機械的に開くと同時に、高速のガスをアー
クに吹き付けてアーク電流を遮断するものである。しかしながら、ガス遮断器は大型の装
置であり、ガスの吹き付けがアークにどのような影響を与えているかに関する実験が困難
であるという課題を抱えている。そこで、アーク電流が切れる電流が零となる付近の現象
を、マイクロ放電を用いて模擬的な実験を行うこととした。このようにすると実験パラ
メータや電極構造を容易に変更でき、空間分解能の高い測定も可能となる。

7.2 模擬実験における電流零点付近の di/dt

実際の電力用ガス遮断器の電流は 12.5 ∼ 63 kA 程度で、周波数は 50 および 60 Hz で
ある。このときの電流零点における di/dt は、12.5 kA, 50 Hz で 5.6 A/µs、63 kA, 60 Hz

で 33.6 A/µs となる。実際のガス遮断器の電流を実験室レベルで実現するのは困難である
ため、図 7.1のように、電流零点近傍の di/dt を同等とすることとした。これはアークが
消弧する時刻は必ず電流零点であるため、同じ現象が起こると予想されるからである。実
験装置では、所定の di/dt を得るための回路パラメータを決定した。

図 7.1: 電流零点における di/dt
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7.3 実験装置

吹き付けガスの種類、流速、圧力を変えて消弧特性を調べるため、図 7.2の消弧チャン
バの内部で微小ギャップ放電を発生させた。微小な電極は図 7.2(a)の下側にある二次側容
器内に設置されており、一次側容器と二次側容器の圧力は装置に取り付けられたニードル
バルブでそれぞれ調整した。吹き付けガスにはCO2, N2, SF6, Heの 4種類を使用し、ガス
流速は一次側容器に接続されたマスフローコントローラにより調整した。電極は図 7.2(b)

の端部が円錐形で、その先端は平面状のものを用いた。電極の材質には銅タングステン
(Cu-W) もしくはタングステン (W)を使用した。電力用ガス遮断器の電極材質はCu-Wが
用いられているが、微小な電極の場合、放電による消耗が激しく、繰り返し放電を行うと、
形状や表面状態の変化で特性が変わる可能性があるため、融点の高いWも使用した。ノ
ズルには実際のガス遮断器の材質と同じ PTFE (Polytetrafluoroethylene) を使用し、1.7

mm の微小な穴からガスが噴き出す構造となっている。
電極近傍のガス流速分布を調べるために、CFD(Computational Fluid Dynamics)を用
いて解析を行った結果を図 7.3に示す。ただし、ガス流の初速度はいずれのガスにおいて
も 180 m/s とした。その結果、ガス種によらず電極表面に沿ってガス流が流れ、電極間近
傍ではガス流速が減衰せずに、一様に電極間を囲んでいる。これは、ガス流と微小ギャッ
プ放電の相互作用が強いことを示唆する。

図 7.2: 実験装置 (a)消弧チャンバ (b)電極構造
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図 7.3: 計算で求めたガス流速分布

7.3.1 放電回路とその回路動作

放電回路の各素子の値を調整して、最初の電流零点の di/dt の絶対値が 1 ∼ 20 A/µs

程度となるようにした。充電電圧、コンデンサ容量、インダクタンスの値は、Pspice(回路
シミュレータ)と実験から求めて、それぞれの値を図 7.4に示す。放電部より左側が主放
電の回路で、右側は放電開始のための予備放電回路である。
電極間距離を 1 mm に設定すると、印加電圧 500 V では電極間で放電が発生しない。
そのため、主放電回路とは別に図 7.5に示す予備放電回路を使用した。2 nF のコンデンサ
に 15 ∼ 22 kV の電圧を充電して、ギャップスイッチを介して電極間に予備放電用の電圧
を印加した。コンデンサ容量を小さくすると、電極間の浮遊容量に蓄えられる電荷が少な
くなり、絶縁破壊に必要な高電圧を印加できない。予備放電の電流は数 µs で停止し、主
放電電流と比べて短い。そのため、予備放電による電流零点への影響はない。

図 7.4: 放電回路
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充電電圧を 500 V として動作させたときの微小ギャップ放電の放電電流と電極間電圧を
図 7.6に示す。最初の電流ピークは 58 A、半周期は 120 µs である。このとき、ガスを吹
き付けておらず、放電電流は 1.5周期維持される。本研究では、ガスを吹き付けて半周期
で放電を消弧させたときの結果を検討する。

AC 100 V

Slidac Isolating

Transformer

Voltage Setp-up

Transformer

1 : 200 Diode 1 MΩ Gap switch

2 nF

Arc-quenching

Chamber

図 7.5: 予備放電回路

図 7.6: 微小ギャップ放電の電流電圧波形 (充電電圧 500 V, 電極間距離 1 mm, 消弧室の圧
力 0.1 MPa(abs))
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7.4 ICCDカメラによる微小ギャップ放電の観測

ガス遮断器の放電現象は密閉空間中において短時間に進展する過渡現象であるため、放
電の消弧過程が未解明である。本節では、微小ギャップ放電の時間変化を ICCDカメラを
用いて観測し、電流零点直前の放電の挙動を検討した。

7.4.1 各種ガスと放電の挙動

CO2, SF6, N2, Heの 4種類のガスを吹き付けたときの放電の挙動を比較した。図 7.7は、
ICCDカメラを用いて電流零点の 10 µs 前から 2 µs 間隔で観測した結果である。ICCD

カメラの露光時間は 30 nsで、Heを吹き付けた場合のみ発光強度が弱かったため 100 ns

と長くした。ICCDのタイミングは図 7.8に示すとおりであり、充電電圧は 500 V で、消
弧室 (二次側)の圧力は大気圧 (0.1 MPa(abs))とした。
CO2, SF6 を用いた場合、微小ギャップ放電は強い発光をともなって電極間で安定に発
生し、時間とともに発光強度が弱まった。CO2の場合、陽極先端近傍の発光が電流零点ま
で残り、SF6の場合、陽極と陰極の両方の先端に発光が残った。一方、N2 を用いた場合、
電極の端で局所的に放電が発生し、発光強度が徐々に弱まった。Heの場合、撮影露光時
間をほかのガスより長く設定したことを考慮すると、発光が弱く、大きく広がっているこ
とから、ガス流との相互作用が弱くなっている。
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図 7.7: ガス種に対する微小ギャップ放電の挙動 (充電電圧 500 V, 電極間距離 1 mm, 消弧
室の圧力 0.1 MPa(abs))

図 7.8: 放電電流と ICCDのタイミング (充電電圧 500 V, 電極間距離 1 mm, 消弧室の圧
力 0.1 MPa(abs))
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7.4.2 ガス流速および消弧室の圧力と放電の消弧過程

放電の消弧過程は、ガス流速と消弧室圧力によっても影響を受けると予想される。CO2

と SF6のガス吹き付けについて、ガス流速と消弧室の圧力を変化させたときの結果をそれ
ぞれ図 7.9と図 7.10に示す。ただし、流速を変化させたときの消弧室の圧力は大気圧であ
る。また ICCDのタイミングは図 7.8の場合と同様である。
図 7.9からわかるように、CO2と SF6ガスの流速を上げると、アーク径が中心に絞られ
て放電路が細くなった。これは、電極中心に向かうガス流量が増加し、その結果放電に接
するガス流量が増えたためである。

図 7.9: ガス流速に対する微小ギャップ放電の挙動 (充電電圧 500 V, 電極間距離 1 mm, 消
弧室の圧力 0.1 MPa(abs))
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図 7.10では、CO2と SF6ガスともに、消弧室の圧力が高いほどアークの発光が強くなっ
た。これは、圧力が高いほど粒子間の衝突が頻繁になり、アークに電力が有効に注入され
て発光が強くなるからである。そのため、アーク熱損失を含めたガス流-プラズマ界面か
らのエネルギー損失が大きくなり、消弧性能は向上する。

図 7.10: 消弧室の圧力に対する微小ギャップ放電の挙動 (充電電圧 500 V, 電極間距離 1

mm)
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7.5 各種ガスおよび消弧室の圧力に対するアークパラメータの変化

電流零点前の消弧特性を調べるために、ガスの種類と消弧室の圧力を変化させてアーク
パラメータ（アーク熱損失、アーク時定数、アークコンダクタンス）を求めた。充電電圧
は 500 V とし、材質がタングステンの微小電極を使用した。ただし、各条件において 5回
ずつ測定し、その平均値を求めた。
消弧特性は次式のマイヤーの式で与えられるアークパラメータを用いて評価した [1]。

1

g

dg

dt
=

1

θ

(
p

q
− 1

)
(7.1)

ここで、g : アークコンダクタンス、θ: アーク時定数、p : アーク注入電力、q : アーク熱
損失である。

7.5.1 アーク熱損失

吹き付けガスを CO2, SF6, N2 の 3 種類とし、消弧室の圧力を 0.1 MPa(abs), 0.15

MPa(abs)とした二つの場合について、電流零点近傍におけるアーク熱損失 (qCO2
, qSF6

,

qN2
)の時間変化を求めた結果を図 7.11に示す。
アーク熱損失は、ガス種に対して qN2

が最も大きく、次いで qCO2
, qSF6

という順で
大きかった。また、どのガスにおいても圧力が高い方が大きい。一般的には消弧性能の高
い気体ほどアーク熱損失が高く、qSF6

が最も大きく、次いで qCO2
, qN2

となる。しかし
ながら本研究では、軽い気体、もしくは消弧室の圧力が高いと粒子間の衝突頻度が高くな
り、熱損失が増加した。ただし、電流零点 50 ns 前ではN2の熱損失が急激に減少してい
る。求めた熱損失の値は、実際のガス遮断器における値である数 kW ∼ 数十 kW と比較
して小さい。しかし、マイヤーの式から熱損失を求めるとき、アーク電圧の代わりにアー
ク電界で考えると、電極間距離の減少分だけアーク熱損失の値も減少すると考えられる。
今回、電極間距離を 1/200 倍にしたため、図 7.11の熱損失の値は、通常のガス遮断器の
1/200倍程度となっている。

図 7.11: ガス種・圧力に対するアーク熱損失 (充電電圧 500 V, 電極間距離 1 mm)
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7.5.2 アーク時定数

前節と同様の実験条件で、電流零点近傍におけるアーク時定数 (θCO2
, θSF6

, θN2
)の時

間変化を求めた結果を図 7.12に示す。
アーク時定数は遮断器アーク物性の過渡的変化の速度を表す指標で、値の小さい方が遮
断性能が良い。本装置を用いた電流零点直前のアーク時定数は、ガス種に対して θSF6

と
θCO2

が同程度で、θN2
はほかの 2つより長かった。また、圧力が高い方が短くなった。

これは表 7.1に示すように、すでに報告されている研究 [2][3]と類似のガス種依存性を示
した。そのため、微小ギャップの放電を用いても、アーク時定数の評価が可能である。た
だし、文献 [2][3]では電流が 1 A、アークコンダクタンスが 10 ∼ 20 mS におけるアーク
時定数であるが、本研究では電流零点 600 ns 前の時刻である。放電回路や電極の大きさ
によってアーク時定数を評価する時刻が異なる。

図 7.12: ガス種・圧力に対するアーク時定数 (充電電圧 500 V, 電極間距離 1 mm)

表 7.1: アーク時定数の比較

ガス種 SF6 CO2 N2(Air)

本研究 0.2 0.2 0.5

Mochizuki [2] 0.3 0.45 (0.55)

Yoon [3] 0.8 15 220
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7.5.3 アークコンダクタンス

電流零点近傍におけるアークコンダクタンス (gCO2
, gSF6

, gN2
)の時間変化を求めた結

果を図 7.13に示す。アークコンダクタンスは、ガス種により gSF6
が最も大きく、次いで

gCO2
, gN2

の順で大きかった。圧力が高いほど小さくなり、アーク熱損失とは逆の傾向と
なった。これは、アーク熱損失が高いほどアーク電圧が高くなるためである。
文献 [4]によると、アークコンダクタンスは電極材料やノズル材料のアブレーションに
より影響されると報告されている。低いイオン化ポテンシャルを有する励起種が存在する
と電子数密度が増加し導電率を高める傾向がある。

図 7.13: ガス種・圧力に対するアークコンダクタンス (充電電圧 500 V, 電極間距離 1 mm)
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7.6 発光分光計測による検討

本節では、ガス種および消弧室の圧力を変化させたときの放電特性を発光分光計測によ
り調べ、アーク温度と電子数密度から電流消弧過程との関係を検討した。

7.6.1 微小ギャップ放電からの発光スペクトル

ガス種を変えて、測定波長領域が 350 nm から 850 nm の範囲の発光スペクトルを測
定した。CO2, N2, SF6, Heの 4種類のガスを用いたときの結果を図 7.14に示す。ただし、
用いた小型分光器では、撮影時刻と露光時間の微調整ができず、露光時間が 1 ms と長い
ため、電流零点近傍に限定した発光スペクトルではなく、微小ギャップ放電が発生してか
ら消弧するまで時間積分された発光スペクトルである。
図 7.14の左側の発光スペクトルは、微小ギャップ放電が電極間に安定に発生する CO2,

SF6を吹き付けた場合で、右側は不安定となるN2, Heを吹き付けた場合の結果である。い
ずれの場合においても、電極に含まれる銅の原子線CuIと、それぞれのガスの解離による
原子線OI, FI, NI, HeIが観測された。CuIのスペクトル強度に着目すると、CO2, SF6を
吹き付けたときの方が、N2, Heを吹き付けたときよりも CuIのスペクトル強度が強かっ
た。発光スペクトルの強度から電極の消耗量を測定できないが、図 7.7から明らかなよう
に、電極間にアークの形成が認められるので、電極が溶融蒸発し、プラズマ中に電極材料
が混入したと考えられる。

図 7.14: ガス種による発光スペクトル分布 (充電電圧 500 V, 電極間距離 1 mm)
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7.6.2 各種ガスとアーク温度

アーク温度は電流消弧特性を解明するための一つの指標となる。ガスはCO2, SF6, N2の
3種類を用いて、アーク温度の時間変化を測定した。消弧室の圧力は大気圧（0.1 MPa(abs))

とし、吹き付けるガスの流速は音速で固定し、露光時間を 300 ∼ 700 ns として測定した
CuIのスペクトルからアーク温度を算出した。電流零点となる前の -80 ∼ -5µs の時刻に
おける結果を図 7.15に示す。
各ガスを吹き付けたときのアーク温度は、電流ピークの時刻では 11000 ∼ 13000 K で、
電流零点の 5 µs 前では 10000 K まで減少した。N2を吹き付けた場合、アーク温度の時間
変化は電流と同様となった。一方、CO2, SF6を吹き付けた場合、電流が減少してもアーク
温度は顕著に低下しなかった。これは、CO2, SF6を吹き付けたとき、ガス流によりアー
ク径が絞られ、小領域に大電力が注入されたためである [6]。

7.6.3 消弧室の圧力とアーク温度

消弧室の圧力によってアーク温度は変化し、消弧特性に影響を与える。消弧室の圧力を
変化させたとき、電流零点から 5µs 前におけるアーク温度の結果を図 7.16に示す。吹き
付けガスはCO2, SF6, N2の 3種類で、流速は音速とした。分光器の露光時間は 700 ns と
した。
SF6 を吹き付けたときのアーク温度は、ほかの 2種類のガスと比べて約 500 K ほど高
く、圧力の増加とともに上昇した。これは圧力が高いほど粒子間の衝突が頻繁になり、アー
クに注入される電力密度が増大したためである。

図 7.15: ガス種とアーク温度の時間変化 (充電電圧 500 V, 電極間距離 1 mm, 消弧室の圧
力 0.1 MPa(abs))
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図 7.16: 消弧室の圧力によるアーク温度 (充電電圧 500 V, 電極間距離 1 mm)

7.6.4 各種ガスと電子数密度

アーク温度と同様に電子数密度も電流消弧特性を解明するための一つの指標となる。電
子数密度の低下が顕著であれば、遮断性能は高くなる。ガスを CO2, SF6, N2の 3種類と
して、電子数密度の時間変化を測定した結果を図 7.17に示す。これは、CuIのスペクトル
521.82 nm を測定し、電流零点の -80 ∼ -5 µs の時刻における電子数密度を算出したもの
である (付録 I参照)。
電子数密度は、1.3×1017 ∼ 1.9×1017cm−3 であった。N2, CO2を吹き付けた場合、電
子数密度は電流とともに減少した。一方、SF6を吹き付けた場合は電流が低下しても電子
数密度はほぼ一定であった。これは、再点弧しやすいことを示唆する。しかしながら、こ
こでは電流零点 5 µs 前までの議論で、電流消弧特性に大きく変化が生じる -5 ∼ 0 µs の
間の変化は未解明である。

7.6.5 消弧室の圧力と電子数密度

消弧室の圧力を変化させたときの電子数密度の変化を図 7.18に示す。電子数密度は圧力
の増加とともに上昇した。これは圧力が高いほど粒子間の衝突が頻繁になり、アーク電力
が増大したためである。SF6を吹き付けた場合、電子数密度の上昇が最も大きくなってい
る。これは、器壁安定化効果によるアークの電力密度の増大が最も大きくなることによる。
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図 7.17: ガス種と電子数密度の時間変化 (充電電圧 500 V, 電極間距離 1 mm, 消弧室の圧
力 0.1 MPa(abs))

図 7.18: 消弧室の圧力によるアーク温度 (充電電圧 500 V, 電極間距離 1 mm)
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7.6.6 電流零点近傍のアーク温度と電子数密度の変化

発光スペクトルの測定から、アーク温度と電子数密度はガス種や消弧室の圧力によって
変化することを示した。次に、電流遮断に影響が大きい電流零点近傍のアーク温度と電子
数密度の変化を調べた。放電を消弧させるためには、アーク中のエネルギーをすみやかに
取り去る必要がある。すなわち、電流零点でアーク温度と電子数密度が急激に減少しなけ
ればならない。熱が残留していると放電が維持されやすく、また高い電子数密度は放電に
関与する荷電粒子が多数存在していることを示す。理想的には、温度は室温程度に、電子
数密度は零にまで下げることが必要であり、アーク温度と電子数密度の測定は放電の消弧
特性を知る上で重要となる。
CuIのスペクトルから電流零点近傍のアーク温度と電子数密度の時間変化を図 7.19に示
す。分光器の露光時間は 1 µs に設定した。使用したガスはCO2と SF6である。電流零点
の 1 µs 前では、CO2アークは温度 9000 K で電子数密度は 1.3 × 1017 cm−3、SF6アー
クは温度 10000 K で電子数密度は 1.5 × 1017 cm−3 であった。実際の遮断器では SF6の
方が CO2ガスの吹き付けよりも遮断性能が良いと言われている。そのため、電流零点 1

µs 前までは SF6の方が温度と密度が高くても、電流零点ではCO2よりも急激に下げる必
要がある。

図 7.19: 電流零点前のアーク温度と電子数密度の変化 (充電電圧 500 V,電極間距離 1 mm,

消弧室の圧力 0.1 MPa(abs)) (a) アーク温度 (b) 電子数密度
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7.6.7 微小ギャップ放電の構造

ICCDカメラを用いた微小ギャップ放電の可視構造から、CO2と SF6 を吹き付けた場合
のみ電極間に安定に放電が発生していることがわかっているので、これらのガスを吹き付
けたときの発光スペクトルの空間分布を測定した。そして、電流零点前の微小ギャップ放
電の特性を詳細に調べた。CO2 を吹き付けたときの結果から、微小ギャップ放電の構造を
モデル化して図 7.20のように考える。発光の強い陽極近傍領域「anode region」とそれ以
外の陽光柱領域「column region」の 2つの領域に分ける。また、必要に応じて陰極近傍
領域「cathode region」も考慮した。

アーク温度の径方向分布

anode region、column regionの 2か所に注目し、それぞれにおけるアーク温度の径方
向分布を図 7.21に示す。吹き付けガスには CO2, SF6の 2種類を用いた。焦点距離 4 cm

のレンズを用いて 7倍に拡大し、光ファイバが接続された穴径 200 µm のピンホールを中
心軸から径方向に 200 µm ずつ移動させ、撮影時刻は電流零点 10 µs 前として発光スペク
トル分布の測定を行った。像を 7倍に拡大していることから、アーベル変換するときの分
解能は 28 µm である。各位置において発光スペクトルを 5回測定して、4本の CuIのス
ペクトル線強度についてそれぞれ平均値を求め、それぞれアーベル変換を行うことで、径
方向のスペクトル線強度分布が得られる。

図 7.20: 微小ギャップ放電の構造

185



anode regionのアーク温度は、中心軸から少しずれた所で最大となった。電極の端部で
電界強度が最大になるため、電極端の部分 (r = 250 µm)でアーク温度が最も高くなると
予想された。しかし、ガス吹き付けの効果により最大温度をもつ部分が内側に閉じ込めら
れる影響が強かった。column regionのアーク温度は、ガス流と接するアーク壁面で温度が
低く、中心部で最も温度が高かった。これは、ガス吹き付けによる冷却効果である。また、
CO2を吹き付けた場合、column regionではCuIスペクトル線強度が弱かったためアーク
温度は算出できなかった。

図 7.21: アーク温度の径方向分布 (充電電圧 500 V, 電極間距離 1 mm, 消弧室の圧力 0.1

MPa(abs))
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電子数密度の径方向分布

電子数密度の径方向分布を図 7.22に示す。anode region、column regionの各径方向の
位置において、中心波長 521.82 nm から 0.02 nm (分解能)間隔で前後 13点、合計 27点
のCuIのスペクトル線強度についてそれぞれ平均値を求め、アーベル変換により、径方向
のスペクトル線強度分布を得た。
anode regionの電子数密度は、SF6を吹き付けた場合に中心軸から約 50 µm の所で最
大となった。一方、CO2を吹き付けた場合は電極の端で電子数密度が最大となった。電子
数密度が最大となる位置は温度が最大となる位置とは異なるが、中心位置から離れたとこ
ろで最大となる特徴は同じである。column regionの電子数密度は、中心軸近傍で最も高
くなったが、大きな減衰はなかった。また、CO2を吹き付けた場合、column regionにお
ける CuIスペクトル線強度が弱かったため、電子数密度は算出できなかった。

図 7.22: 電子数密度の径方向分布 (充電電圧 500 V, 電極間距離 1 mm, 消弧室の圧力 0.1

MPa(abs))

187



7.7 ガス種による遮断性能の評価

ガス種による遮断性能を検討する。図 7.23は、横軸に di/dt をとり、縦軸にガス流の
マッハ数をとって、遮断性能の評価に用いた図である。境界線が右上に位置するBのガス
はAのガスよりも遮断性能が高いことを表している。
ここでは、圧力比を利用してマッハ数を調整した。マッハ数は式 (7.2)から求めた [8]。

Me =

√√√√ 2

γ − 1

{(
p1
p2

) γ−1
γ

− 1

}
(7.2)

ここで、γ は比熱比であり、SF6:1.095, CO2:1.304, N2:1.402である。
マッハ数が 1となる圧力比 p1/p2 は、CO2:1.83, SF6:1.71, N2:1.89 であるため、二次側
の圧力を大気圧 p2 ＝ 0.1 MPa とした場合、一次側の圧力 p1 は 0.2 MPa 以下で調整する
こととなる。従って最大レンジ 0.2 MPa の圧力計を用いた。圧力比によりガス流速を調
整でき、一次側と二次側の圧力比 p1/p2 をまとめると表 7.2になる。ガスの種類は CO2,

SF6, N2とし、di/dt は 0.9 ∼ 3.0 A/µs とした（di/dt が 0.9以下の場合はガスを吹き付
けなくても電流が半波で切れるため）。マッハ数は、0.25 ∼ 1.00 とした。測定結果を図
7.24に示す。ただし、遮断成功率 66%（6回中 4回以上成功）を”成功”とし、それ以外を”

失敗”とし、その境界線を求めた。

図 7.23: 遮断性能評価のための概略図
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表 7.2: 圧力比と音速

ガス種 CO2 SF6 N2

比熱比 γ 1.304 1.095 1.402

p1/p2 1.83 1.71 1.89

音速　 [m/sec] 261 130 341

遮断性能

図 7.24の結果から、CO2, SF6 の遮断性能はN2に比べて高い。CO2と SF6の遮断性能
を比較するため、横軸にマッハ数、縦軸に di/dt をとって、プロットした結果を図 7.25に
示す。マッハ数が 0.5 以下の小さい領域では遮断性能は同程度である。マッハ数が 0.5 ∼
0.85 では、SF6の方が遮断性能が高く、0.85 以上ではCO2の方が高くなった。マッハ数
1におけるCO2の遮断性能は SF6の 1/2 ∼ 1/3 であるという研究例もあり [2]、一般的に
遮断性能は SF6の方が高いと言われているが、本研究の結果では逆の結果が得られた。
この原因は、ガスの吹き付け角度の違いが考えられる。図 7.26は、実際のガス遮断器
の内部構造の概略で、各方向から対称にガスが吹きつけられガス流速が零となる淀み点が
存在する。しかしながら、本方式では放電に対して平行にガスが流れており、淀み点は存
在せず、実際のガス遮断器の淀み点の下流側のアーク放電へのガス吹き付けを模擬してい
る。一般的にはアーク放電は淀み点から切れ始めるとされているため、淀み点の下流側を
模擬した本研究では、CO2アークの方が消弧しやすいという逆の結果が得られたものと考
えられる。

図 7.24: ガス種による遮断性能 (充電電圧 500 V, 電極間距離 1 mm, 消弧室の圧力 0.1

MPa(abs))
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図 7.25: SF6と CO2の遮断性能の比較 (充電電圧 500 V, 電極間距離 1 mm, 消弧室の圧
力 0.1 MPa(abs))

図 7.26: ガス遮断器の内部構造と淀み点
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7.8 まとめ

本章では、消弧チャンバを用いて電極間に微小ギャップ放電を発生させ、それに対して
ノズルを用いて軸方向からガスを吹き付けて消弧特性を検討した。主な結果を以下にまと
める。

• ガス流速解析結果から、ガスの種類によらず電極表面に沿ってガス流が流れ、電極
間近傍ではガス流速が減衰せずに電極間を囲んだことから、ガス流と微小ギャップ
放電の相互作用は強いと考えられる。

• CO2, SF6 を用いたときの放電は、電極間で強い発光をともなって安定に発生した。

• ガス流速が大きいほどアーク径が絞られ、消弧室の圧力が高いほどアークの発光強
度が強くなった。

• アーク熱損失は、ガス種に対して qN2
が最も大きく、次いで qCO2

, qSF6
という順

で大きかった。また、どのガスにおいても、圧力が高い方が大きかった。

• アーク時定数は、ガス種に対して θSF6
と θCO2

が同程度で、θN2
はほかの 2つよ

り長かった。また、圧力が高い方が短くなった。

• CO2 を吹き付けたときの遮断性能は、マッハ数 1付近で SF6 吹き付けよりも良く
なった。これは、本方式ではガス流が放電に対して平行に流れているからであると
考え、放電への吹き付け角度と淀み点の存在が重要であることを明らかにした。
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第8章 結論

8.1 結果の総括

微小な物質では、その体積に対する表面積の割合である比表面積が大きくなり、プラズ
マ界面における現象が重要になる。そこで、「液体とプラズマ界面」と「ガス流とプラズマ
界面」の 2つの側面から大気圧マイクロ放電の現象と特性を検討した。水中で高電圧パル
スを印加し、破壊前駆過程、アーク進展過程、気泡特性、電子・ラジカル・イオン数密度
分布の評価を行い、水中放電の物理現象の理解を図った。また、微細液体流を適用するこ
とによって液体とプラズマ界面との反応を調べる新しい放電構造を構築した。ガス流との
界面では、SF6 や CO2 ガスとプラズマとの界面反応を中心に調べ、小型ガス遮断器のモ
デル実験の構築を目指した。これらの本研究の研究成果をまとめると以下のようになる。

第 3章「液中微小ギャップパルス放電の進展」では、ギャップスイッチを介したコンデン
サ放電を適用し、ギャップスイッチのタイミングを制御してひとつのアーク放電を ns ～
µs オーダーでとらえることを試みた。通常、連続的に見える放電は小さい時間スケール
で観測すると個々の放電の集まりである。微小ギャップにおける液中放電を破壊前駆過程
とアーク進展過程の 2つに分けて検討し、それらの物理・化学反応について調べた。
破壊前駆過程は、水中に存在するマイクロバブル内で高電界によって絶縁破壊し、衝突
電離および枝状先端の電界放出が進展に寄与していることを明らかにした。また、アーク
進展過程は、絶縁破壊に伴う急激な圧力の上昇が起こり衝撃波やアーク柱が形成される。
プラズマの周りが液体で満たされているため、放電が電極間の狭い空間に閉じ込められ、
高温高密度プラズマによる連続スペクトルが発生することがわかった。

第 4章「パルス放電による気泡の発生とラジカルの評価」では、水中パルス放電の電子・
ラジカル・イオン数密度を求めて、液体・プラズマ界面反応を検討した。液体にエネルギー
を注入することでジュール熱により水が気化し気泡が発生し、その気泡は膨張と収縮運動
を伴うことがわかった。電極間距離が 500 µm で、注入エネルギーが 40 mJ のとき、最大
半径が 2.5 mm に達し、気泡の膨張と収縮の 1周期は 420 µs 程度であった。気泡運動モ
デルと気泡内ガス温度分布モデルを構築し、電子・ラジカル・イオン数密度の半径方向分
布を求めた結果、電子およびイオンと水素・酸素ラジカルはアーク柱近傍で発生し、OH

ラジカルはアーク柱と気泡界面の間付近で最も多く生成された。

第 5章「気泡のプラズマリアクタとしての利用」では、気泡内で放電を発生させ、気泡
内放電の実現と新しい概念のプラズマリアクタを検討した。放電によって発生する気泡内
部は強い圧力により拡大形成する特殊な空間である。放電間隔を変えることによって、「気
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泡内放電」「気泡と水の混合放電」「水中放電」の 3つを自由に制御できることを示した。
電極表面の反応に着目すると、気泡内放電では放電痕が形成されず、気泡と水の混合放電
と水中放電では同程度の放電痕が形成された。気泡内部を放電容器と考え気泡内で放電を
生成することで水処理や材料精製等の新しいプラズマプロセスの実現も可能であることを
示した。

第 6章「非平衡プラズマと液体界面の反応」では、プラズマリアクタとしての応用を考
えるうえで、プラズマと液体とが接する界面の面積を格段に増加させる方法として、微細
な液体流の周囲にプラズマを生成する新しい二つの方式を提案した。直流放電方式では、
液滴を介した放電となることを明らかにした。液体とプラズマとの界面の増加により、高
効率なプラズマ反応プロセスが実現できる。液体流とHeガス流を用いた高周波放電では、
液体流と接して流れているヘリウムが励起され、準安定準位の励起種が発生し、それが液
体流に作用して水の解離反応が進むことを明らかにした。液体とプラズマが接する新規プ
ラズマリアクタとしての発展が期待される。

第 7章「ガス遮断器のモデル実験への適用」では、マイクロ放電を電力用ガス遮断器の
アーク遮断時における現象に適用し、その有効性を示した。放電部が微小であることから
プラズマ発生装置の小型化・単純化が実現でき、装置の保守も容易となる。また、実験パ
ラメータや電極構造を容易に変化できるとともに、空間分解能の高い観測が可能となる利
点もある。実際の遮断器で遮断される電流と遮断される際の傾き di/dt が等しい電流とし
て、1 mm 以下の電極間に放電を発生させ、遮断器内部におけるアーク消弧現象の直接観
測や発光分光測定を行った。アーク熱損失は、ガス種に対して qN2

が最も大きく、次い
で qCO2

, qSF6
という順で大きかった。アーク時定数は、ガス種に対して θSF6

と θCO2

が同程度で、θN2
はほかの 2つより長かった。またどのガスにおいても、圧力が高い方が

アーク熱損失は大きく、アーク時定数は短くなった。SF6と CO2吹き付けで遮断性能を
比較するとマッハ数 1付近で CO2の方が良くなった。これは、本方式ではガス流が放電
に対して平行に流れているからであると考え、放電への吹き付け角度と淀み点の存在が重
要であることを明らかにした。

8.2 今後の展望

今後、本研究を発展させるため、以下の 4点について重点的に研究を進める必要がある。

• 水中微小ギャップ放電で、前駆現象、アークの発生、気泡特性、ラジカルを評価し、
基礎的な現象の理解を得た。今後は、水中放電の応用に重点を置き、本研究の知見を
生かした新しい応用の検討もしくは従来ある応用の改善を行う。特に、衝撃波、気
泡の発生、ラジカルの生成は水中放電特有の現象であるため、それらの点を生かせ
る応用が期待される。

• ダブルパルス放電方式は水中放電の知見を得る上でこれまでにない研究アプローチ
であった。2発目の放電はアーク放電だったが、気泡が消滅するまでの間、数百 µs
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程度の継続時間で低電流を流すことができれば気泡内でグロー放電を生成可能であ
り、気泡内プラズマリアクタとしての応用の幅を広げることができる。

• 微細液体流を用いることによって液体流の周りに安定で定常的なグロー放電を生成
した。液体およびガスの種類を変えたときのプラズマ界面の反応を調べることがで
きれば、各種イオンと励起原子・分子のプラズマ界面物理を構築できる。また、本
方式は電極を対向させており、液体流が電極と接触する構造であった。石英管の周
りにコイルを巻く誘導結合型でプラズマを発生させると、液体流の乱れがない安定
した液体・プラズマ界面を構築できる。

• 本方式では放電と平行にガスを吹き付けて、淀み点の下流側を評価した。ガスの吹
き付け角度を変えて淀み点付近を評価できると良い。小型ガス遮断器で実機のガス
遮断器の特性を模擬できればマイクロ放電の新しい応用を切り開くことができる。
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付録

A. レーザ・シャドウグラフ法

レーザ・シャドウグラフ法はその名の示す通り、影写真のことであり、光あるいは液体
の密度変化による光の影を、直接スクリーンまたはフィルム上に投影して観察する。その
原理は簡単であり、古くから衝撃波や波動現象の可視化に用いられている。シャドウグラ
フ法は、媒質の密度変化による屈折率の変化を利用したもので、図 8.1にその原理を示す。
点光源 Sからの光が一様でない観測気体を通過すると、屈折率の変化により曲げられスク
リーンPに明るさの濃淡を持った像を示す。密度が 2次元で紙面に垂直な x方向に変わら
ないと仮定すれば、点Aを通過する光線 rの屈折角は、屈折率の変化がグラッドストーン
デールの式 n = 1 +Kρ(K はグラッドストーンデール関数)で表される気体に対しては、
次式が成り立つ。

εy =

∫ d

0

K

n

∂ρ

∂y
dz (8.1)

密度が y方向のみ変化すると仮定すれば、光源 rAの全屈折角は

εy =
Kd

n

dρ

dy
' Kd

dρ

dy
(8.2)

となり、密度勾配 dρ
dy が y方向に一定ならば、全ての光は一様に曲げられ、スクリ－ン上

での像の明るさは変わらない。したがって明るさの変化∆I は密度勾配の変化によって現
れることがわかる。すなわち

∆I ∝ dεy
dy

∝ d2ρ

dy2
(8.3)

密度が x、y方向とも変化する場合は、

∆I ∝ d2ρ

dx2
+

d2ρ

dy2
(8.4)

の関係が成立する。
以上のことから、レーザ・シャドウグラフ法によって得られる像のコントラストは、気
体密度の 2次微分すなわち密度勾配の変化量に比例する。
図 8.2に第 3章で用いたレーザ・シャドウグラフ法の光学系を示す。Nd:YAGレーザ

(NEWWAVE RESEARCH INC 製)から出力された光は 2枚の凸レンズからなるビーム
エキスパンダにより広げられた平行光となり、放電部に入射される。レーザの仕様を表 8.1

に示す。放電空間を通って屈折を受けた光は拡大レンズによって拡大され、干渉フィルタ、
NDフィルタを通して、デジタルカメラの受光部に投影される。干渉フィルタは、 光の
干渉作用を利用して任意の波長を数ナノから数十ナノのバンド幅で取り出すことのできる
光学素子で、本研究ではNd:YAGレーザの出力波長 532 nmだけを通すものを使用した。
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図 8.1: レーザ・シャドウグラフの原理 [1]

NDフィルタは光量制御のために用いた。NDフィルタの透過率は波長依存性が小さく、色
彩に対して影響を与えない。
レーザ・シャドウグラフの像をデジタルカメラの受光部に拡大して投影するための拡大
レンズには焦点距離が 50 mm の平凸レンズを使用した。電極間距離が 500 µm と小さい
ため、拡大レンズによる倍率を 30倍に設定するために、以下の式から拡大レンズ、対象
物、受光部の関係を決める。

1

a
+

1

b
=

1

f
(8.5)

倍率は b
a で決まるので、a = 51.6 mm、b= 1550 mm、f = 50 となる

Nd:YAG laser

532nm ビームエキスパンダ 拡大レンズ

タングステンワイヤ

精製水 銅棒

干渉フィルタ

a b

受光部

図 8.2: レーザ・シャドウグラフ法光学系

表 8.1: Nd:YAGレーザの仕様

波長 532 nm

パルス幅 5 ∼ 7 ns

ビーム径 2.5 mm

出力エネルギー 25 mJ
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B. レーザ・シュリーレン法

レーザ・シュリーレン法は、気体や液体といった流体の密度差を光学的に可視化する方
法である。密度変化により生じる光の影を直接投影して記録するレーザ・シャドウグラフ
法と類似した原理を用いた方法であるが、ナイフエッジにより光を遮断することで、より
密度変化に対して敏感に測定することができる。アルゴンのように空気との密度差が小さ
いガスを大気中に流出させた場合は密度勾配はほとんどなく、流れを観測することはでき
ないが、ヘリウムと空気など密度が大きく異なる気体同士では可視化することができるよ
うになる。

(a) 測定方法
レーザ・シュリーレン法の基本となる原理は、物体の密度差により生じる屈折率勾配に
より、光が屈折される現象である。完全電離プラズマの屈折率 n は次式で表せる [2]。

n =

√
1−

ω2
p

ω2
∼= 1− 1

2

ω2
p

ω2
(8.6)

ただし、ωp はプラズマ角周波数、ω は入射光の角周波数である。プラズマ角周波数は

ωp =

√
e2Ne
meε0

(8.7)

であるため、屈折率は電子数密度 Ne の 1/2 乗に比例する。図 8.3のように簡単化のため
に 2次元の場合を考え軸をとると、点A に入射した光は、微小距離 dz 進む時に屈折角

dθy =
dz

n

∂n

∂y
(8.8)

で屈折する。厚さ l の媒質を通過した後の屈折角は

θy =

∫ l

0

1

n

∂n

∂y
dz (8.9)

となり、密度勾配により与えられる。図 8.4はレーザ・シュリーレン法の基本光学系であ
る。平行光を観測対象に入射し、焦点距離 F のレンズで集光する。レンズの焦点にはナ
イフエッジが設置されている。対象である密度勾配が存在する空間を通り抜けると光は θy

だけ屈折する。ナイフエッジ方向に屈折した光はナイフエッジにさえぎられ、フィルム上
で暗い領域として記録される。一方、平行光はナイフエッジにさえぎられることは無い。
ナイフエッジとは逆方向に屈折した光はフィルム上で明るく記録される。ナイフエッジ上
での屈折した光の移動量は Fθy となるので、光度 I の変化量 ∆I は次式で与えられる。

∆I

I
=

Fθy
a

(8.10)

ただし、a は光源の像の高さである。以上より、電子数密度勾配が光強度の変化として得
られ、これをフィルムに感光させることにより光の濃淡として可視化できる。
第 3章で用いたレーザ・シュリーレン光学系は図 8.2 と等しく、レンズの焦点付近にナ
イフエッジを付け加えた。ナイフエッジは市販の髭剃りの刃を用いた。平行光源としては
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Nd:YAGレーザ (波長 532 nm) を用いた。スクリーン上に結像させた像をデジタルカメ
ラにより撮影した。2 枚の平凸レンズを用いたビームエキスパンダにより径を拡大した。
ビームはガス流部分を通った後、平凸の拡大レンズにより 17倍に拡大した。

図 8.3: 密度勾配による光の屈折

図 8.4: レーザ・シュリーレン法の基本光学系
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C. 衝撃波

静止気体中もしくは液体中で微小な圧力変化（擾乱）が起こると，この圧力変化は音速
c で伝播する。静止気体の圧力を p、密度を ρ，圧力変化の大きさを dp，圧力変化に対す
る密度変化の大きさを dρ，圧力変化に伴う気体の流れの速度を w とすると，次の関係式
が成立する。

c =

√
dp

dρ
(8.11)

cdρ = ρw (8.12)

dp = ρcw (8.13)

これらの式から、大きい圧力変化は微小な圧力変化を重ね合わせたものと考えられるが、
式 (8.12),(8.13)からわかるように，個々の圧力変化は前の圧力によって速度 w を与えら
れた気体中を伝わることとなる。ゆえに，圧縮波では dp ＞ 0、dρ ＞ 0 であるから、w ＞
0 となり、波面における密度勾配は次第に増加する。しかし実在の気体は粘性と熱伝導率
をもつため、圧縮波の圧力勾配が無限大になることはなく、状態変化がある限度に達する
と、波は一定の形を保ったまま一定の速度で進行を続ける。この波を衝撃波といい、つね
に縦波（疎密波）であり、音波と同様な空間中の圧力（固体では応力）変化の様相とみな
すことができる。衝撃波の伝播速度を Us，媒体の粒子速度を upとすると、

Us = c0 + sup (8.14)

という直線関係が成り立つことが実験的に知られている。ここで、c0、upは定数で多くの
物質について実験的に求められている [3][4]。
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D. 沸騰現象

気泡が伴って水が蒸発する現象を沸騰と呼ぶ。水中に白金製の細い線を張り、これに電
気を通すことによって白金線を加熱していくと、次のような沸騰の段階を経る [5]。

1. 非沸騰
加熱量が少ない場合には自然対流熱伝達が生じる。図 8.5(a) に示すように、細線の
周辺には温度上昇によって密度が小さくなった水がゆっくりと上昇する現象が見ら
れる。これを観察していると、細線のまわりに水のゆらぎが見られる。

2. サブクール沸騰
さらに加熱していくと、細線の表面に小さな気泡ができる。図 8.5(b) に示すように、
気泡はゆっくり細線から離れて上昇するが、上昇の途中で周囲の水に冷却され、ふ
たたび凝縮して水になり、水面まで気泡が到達することはない。

3. 核沸騰
さらに加熱していくと、細線の近くだけでなく全体の水温も上昇し、細線の周りに
は活発に気泡が発生する。そして、気泡が細線から離れて上昇していくが、水面ま
で消滅することはなく上昇を続ける。図 8.5(c) に示すように、細線から上昇する気
泡は寄り集まって大きな二次気泡をつくる場合もある。

4. 膜沸騰
さらに過熱していくと、図 8.5(d) にあるように、細線の周囲には大きな気泡が発生
し、細線のまわりには直接水が存在しない、気体のみに覆われた状態が起こる。こ
の状態を膜沸騰という。

図 8.5: 沸騰の状態 (a) 非沸騰 (b) サブクール沸騰 (c) 核沸騰 (d) 膜沸騰
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また、沸騰に伴う熱伝達の影響因子は次のようなものがある。

1. 液体および気体の物理的性質。たとえば、粘性係数、熱伝導率、蒸発潜熱、比重、表
面張力など

2. 液体の種類や温度。

3. 巨視的な凹凸や流れの状況を左右する形状。

4. 微視的な伝熱面の状態。表面の粗さや汚染の状態など。

5. 流速。外的な力による流動、および沸騰によって生ずる流動。

6. 圧力。

沸騰を伴う熱伝達の過程を加熱度 ∆Tsat(加熱面温度と飽和温度の差 Tw − Ts) と熱流速
qw で表すと、図 8.6のようになる。これを沸騰曲線と呼ぶ。状態を大きく分けると、Iの
「非沸騰領域」、つまり自然対流熱伝達の領域と、IIの「核沸騰領域」、さらに IIIの「膜沸
騰領域」に分けられる。流体温度が飽和温度 Ts より低くても、加熱面温度 Tw が十分高
ければ沸騰を生じ、これをサブクール・プール沸騰という。サブクール沸騰でも、加熱面
のごく近傍においては液体が加熱されて気泡を生ずる。しかし、低温の液体に触れて凝縮
し、縮小したり消滅したりする。本実験では、加熱時間が放電電流が流れている 1 µs 程
度であり、その後の熱供給はない。そのため、放電発生直後は気泡は膨張し、同時に気泡
界面の表面積が増える。周りが液体であるため常に気泡は冷却されており、その効果は表
面積の増大とともに大きくなる。ついには冷却の効果で気泡内の体積が減少し、収縮 (凝
縮)過程が起こったと予想される。

図 8.6: 沸騰曲線
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E. ガスの物性値

微細液体流放電を安定に形成するために、微細なガス流を導入した。その際に用いたガ
ス (主にHe, Ar, N2)について、基本的な物理定数を表 8.2に示す [6]。

密度 　
　標準状態 (273K,1atm)での密度を示す。Heは水素に次いで軽い気体であり、Arの 1/10

程度の密度である。軽い気体ほど拡散しやすく放電内での熱の蓄積を低減できるため、グ
ロー放電を形成するのに有利であるとされている。

粘度 (粘性率) 　
　粘度は粘性率と同義であり、速度を均一化するための応力の大きさである。一般に、液
体では圧力と共に粘性率は増加するが、気体ではほとんど変化しない。温度が上がれば気
体では減少し、気体では増加する。

定圧比熱容量 　
　定圧比熱容量は、圧力一定の下での 1グラム当たりの比熱容量である。二原子分子は回
転運動が存在するため、比熱容量は大きくなる。

熱伝導率 　
　熱伝導において、熱流束密度（単位時間に単位面積を通過する熱エネルギー）を温度勾
配で割った物理量である。気体では熱伝導率は圧力にほとんど依存しない。熱流束密度を
J、温度を T、熱伝導率を λとすると、関係は次式で表される。

J = −λ · gradT (8.15)

表 8.2: ガスの物理定数 [6]

ガス種 He Ar N2

密度 [kg·m−3] 0.1785 1.784 1.250

粘度 [10−6Pa·s] 19.6 22.3 17.6

定圧比熱容量 [J·K−1·g−1] 5.232(93K) 0.523(288K) 1.034(289K)

熱伝導率 [10−2W·m−1·K−1] 14.22(273K) 1.63(273K) 2.40(273K)

17.77(373K) 2.12(373K) 3.09(373K)

41.9(1273K) 5.0(1273K) 7.4(1273K)
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F. OHラジカルとHeの準安定準位

OH ラジカル (ヒドロキシルラジカル) は，酸素原子と水素原子が一つずつ結合してお
り，水分子 (H2O)を原料として生成することができる。H2Oのイオン化エネルギーは 12.6

eV、H-OH の解離エネルギーは 5.1 eV である。OHを生成するには、H2O内のO-H 結
合を切断する必要がある。図 8.7 は H2Oのポテンシャルエネルギー曲線であり、横軸は
H2O 分子中の O-H 間の距離を表している。この図からもわかるように H-OHの結合を
切断するには約 7 eV の励起が必要になる。このとき基底状態のH2O(X1A1) は励起状態
のH2O(Ā1B1) へ遷移し，H-OH の結合が切れることで基底状態のOH(X2Π) が生成され
る。さらに励起エネルギーを上げると励起状態のOH(A2Σ) が生成され、このOH(A2Σ)

がOH(X2Π) に遷移するときに発光するので、この波長の光を観測することでOH の生成
を観測することができる。

H2O(X1A1) → H2O(Ā1B) → OH(X2Π) + H (8.16)

H2O(X1A1) → H2O(B̄1A) → OH(A2Σ) + H (8.17)

OH(A2Σ) → OH(X2Π) + hν (8.18)

OHラジカルは水または気化させた水を放電中の電子との衝突により解離させることで発
生する (式 (8.19))。また，放電中に酸素が存在する場合は，式 (8.20) のように，放電によ
り生成されたOラジカルとの反応によっても発生する。

e + H2O → H+OH+ e (8.19)

O + H2O → OH+OH (8.20)

また、HO2、H2O2などの活性酸素を介することによってもOHは生成される。単独のOH

は即座に消滅してしまうが、このように多くの反応を介して OHは生成され続けるため，
放電が終了しても数 100 µs の間はOHが空間に存在する。OHの密度が高くなりすぎる
と式 (8.21)のようにOH 同士の反応によって消滅する。

OH+OH → H2O2 (8.21)

Heガスを用いた場合の反応式は以下のように表すことができる [7]。放電により生成さ
れたHeの準安定励起状態の原子He∗(式 (8.22))またはその三体衝突を経て生成された (式
(8.23)) エキシマであるHe2(a) が水分子と反応することによりH2O

+ イオンができる (式
(8.22)，(8.24))。このH2O

+ の中でも励起されたH2O
+(A) の再結合時にOH(A) が生成

される

He(2s3S) + H2O → He + H2O
+(X,A,B) + e (8.22)

He(2s3S) + 2He → He2(a) + He (8.23)

He2(a) + H2O → 2He + H2O
+(X,A,B) + e (8.24)

H2O
+(A) + e → OH(A) + H (8.25)

窒素のスペクトルに関しては窒素分子第二正帯と窒素イオン第一負帯が観測されている。
C3Π状態は 11 eV 以上の電子による衝突で形成される。337.1 nm の発光が観測されるこ
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図 8.7: H2Oのポテンシャルエネルギー曲線

とは、高エネルギー電子の存在を示している。また、窒素イオン第一負帯の 391.4 nm 線
が観測されたことから、窒素イオンはペニング電離や電荷移行反応などによって生成され
るため、HemやHe2

+の存在を示している。ヘリウムの準安定準位は 19.8 eV、21.0 eV で
あり、それに対して窒素の電離電圧は 15.58 eV と低いので、準安定状態のヘリウムから
のエネルギー移行により窒素の電離が進展すると予想される。ヘリウムの準安定準位は高
いが、多段階励起により励起されやすく、寿命が秒オーダと非常に長く安定であるため、
ペニング効果が起こりやすい状況となる。He-N2混合気体中では、式 (8.26)で示すヘリウ
ム準安定からのペニング効果や、式 (8.27)で示すヘリウム分子イオンから窒素分子への電
荷交換反応が起きている可能性が高い。

Hem +N2 → N+
2 (B

2Σ+
u ) + He + e (8.26)

He+2 +N2 → N+
2 (B

2Σ+
u ) + 2He (8.27)
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G. アーベル変換

アーベル変換は、同心円筒形に対称な空間分布を持つ被測定体に対し、線積分値をアー
ベル積分方程式に帰着して局所値に変換する手法である。第 6章と第 7章ではスペクトル
強度分布を測定しているが、半径方向から得られる情報は放射源を奥行き方向に積分した
値となっている。実際の測定としては、図 8.8に示すように半径方向から観測し、破線で
示すように y軸方向に測定点を移動してゆき、強度分布を得る。放射源を円筒状に対称で
あると仮定し、強度分布にアーベル変換を適用して、局所値の半径方向の分布を求めるこ
とができる [8]。
測定で得られる発光強度を I(x)、半径 rでの局所的な発光強度を I(r)とすると、両者
の関係は次式で表される。

I(x) = 2 ·
∫ r0

x

I(r) · rdr√
r2 − x2

(8.28)

図 8.8: アーベル変換

ここで、r0はプラズマの半径である。アーベル変換により I(r)が次式のように求めら
れる。

I(r) = − 1

π

∫ r0

r

dI(x)/dx√
x2 − r2

dx (8.29)

式 (8.29)は数値的に近似して解くことが可能であるが、解析解の数値的な計算法について
様々な研究が行われてきた [9]。本研究では、Nestorらが用いた方法を用いた [10]。この
方法は、実験データを定数倍しマトリクスとして足し合わせ解析解を求めるものであり、
比較的容易に解が得られる。計算法の詳細は文献 [9]および [10]に記されている。
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H. 銅の励起温度

アーク放電は熱平衡が達成されているため、励起温度を測定することによりアーク温度
を求められる。プラズマのエネルギー状態を検討するため、発光分光計測を用いた励起温
度の測定を行った。励起温度とは励起原子の温度である。熱平衡状態でボルツマン分布が
成り立つとき、励起原子のスペクトル強度は式 (8.30)で示される [11]-[14]。

Inm = N
gn

Z(T )
Anmhνe−En/kT (8.30)

ここで、N :プラズマの単位あたりの全原子数、gnm：励起準位 nの統計的重価、En：励起
準位 n の励起エネルギー、Anm：n→m の遷移に対する遷移確率、Z(T )：温度における
その原子の分配関数である。式 8.30の対数をとり、νを波長 λを用いて表すと、

log

(
Inmλ

Anmgn

)
= −5040

T
+ C (8.31)

となるので、縦軸に log(Inmλ/Anmgm)、横軸にEn(eV)をとって多数のスペクトル線につ
いてプロットすると一本の直線が得られる。励起温度 T はこの直線の傾きから求めること
ができる。直線にならないときは LTEが成立していない。
表 8.3は第 3章で使用した銅の原子線スペクトルとそのパラメータである。このデータ
を用いて、t = 3.0 µs 時の銅の原子線スペクトル（図 8.9）より得たボルツマンプロット
を図 8.10に示す。ただし、検出器には ICCDカメラを用い、測定波長範囲は 20 nmであ
る。図 8.10より、ボルツマンプロットは比較的直線になり、近似曲線より求めた励起温度
は 10300 Kとなる。

図 8.9: 銅の発光スペクトル (t = 3.0 µs)
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図 8.10: ボルツマンプロット

表 8.3: ボルツマンプロットに用いた CuI線のパラメータ

波長 λ (nm) En (eV) gn Anm (108/s)

510.55 3.822 4 0.02

515.32 6.195 4 0.60

521.82 6.196 6 0.75

529.25 7.742 8 0.109
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I. 電子数密度

プラズマ中の発光原子は、周囲のイオンや電子による広がり微視的電界の影響を受けて、
シュタルク効果によるスペクトル線の広がりを生じる。シュタルク効果の原因となるプラ
ズマ中の微視的電界は荷電粒子数密度に依存するため、スペクトル線のシュタルク幅を測
定すれば電子数密度が測定可能である。
Hαのシュタルク効果の測定は、電子数密度の測定に有効な手段であると言われている。
それは、プラズマ中でのシュタルク効果と電子数密度の関係が水素原子について最も精密
に研究が行われ、理論的にも実験的にもデータが豊富だからである。水素原子のシュタル
ク効果は電界強度に関して一次の効果がある。これは、水素様イオンは、固有値が磁気量
子数 m だけではなく、方位量子数 l に関しても縮退しているためである。Hαのプラズマ
中での広がりは特に顕著で、イオン数密度が 1021 m−3 程度以上であれば、普通の分光器
でも容易に測定することができる。この測定は、スペクトル線放射輝度の絶対値測定を必
要としない。

測定の原理
ここでは、スペクトル線形状から電子数密度 Ne を求める方法について述べる。実験的
に観測されるスペクトル線の広がりの要因には次のようなものがある [15][16]。

1. 分光器の分解能による装置広がり ∆λI

2. 発光粒子の熱運動に起因するドップラー広がり ∆λD (ガス温度 Tg に依存)

3. 発光粒子と周囲の粒子の衝突に起因する圧力広がり ∆λP (ガス温度 Tg と圧力 p に
依存)

4. 発光粒子と電子との相互作用に起因するシュタルク広がり ∆λS (電子数密度 Ne 、
電子温度 Te に依存)

通常、1と 2はガウス型 (Gaussian)のプロフィルで表され、二つの効果を合わせたプロ
フィルの半値全幅 (Full Width at Half Maximum : FWHM) は以下のように与えられる。

∆λG =
(
∆λ2

D +∆λ2
I

)1/2
(8.32)

一方、3 と 4 はローレンツ型 (Lorentzian) プロフィルで表され、これら二つの効果を考
慮に入れたプロフィルの FWHM は以下のように表される。

∆λL = ∆λP +∆λS (8.33)

さらに、ガウス型とローレンツ型の合成からなるプロフィルは、フォークト (Voigt) 関数

V (λ;σ, γ) =

∫ ∞

−∞
G(λ́ ;σ)L(λ− λ́ ; γ)dλ́ (8.34)

で表され、その FWHM は近似的に

∆λV ≈ ∆λL

2
+
(∆λ2

L

4
+ ∆λ2

G

)1/2
(8.35)
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表 8.4: 電子数密度とシュタルク幅の関係式

ガス温度 電子数密度とシュタルク幅の関係式
5000 K Ne = 1.0538 ×1017 × (∆λS)

1.6294

10000 K Ne = 8.8363 ×1016 × (∆λS)
1.6005

15000 K Ne = 8.2229 ×1016 × (∆λS)
1.5824

20000 K Ne = 8.0104 ×1016 × (∆λS)
1.5761

30000 K Ne = 7.7655 ×1016 × (∆λS)
1.5670

40000 K Ne = 7.6950 ×1016 × (∆λS)
1.5443

で与えられる。ここで、G(λ;σ) はガウス型プロフィルであり

G(λ;σ) = exp
[
−4ln2

( λ− λ0

2σ(2ln2)1/2

)]
(8.36)

で表され、その FWHM は ∆λL = 2γ である。
実際には、Hα : 656.28 nm の線スペクトルのシュタルク幅を用いて電子数密度を算出
した。測定した発光スペクトル分布を Savitzky-Golay 法による 31 点 2 次・ 3 次式適合
平滑化し、さらにガウス・ザイデル法によるデコンボリューションを行った [17]。その後、
図 8.11に示すようにローレンツ関数でフィッティングし、半値全幅 (FWHM: Full Width

at Half Maximum) を求めた。その結果、FWHM は 0.542 nm ± 0.00637 nm であった。
図 8.12のように、シュタルク幅に対して電子数密度は、シュタルク幅と電子数密度の関
係は表 8.4であることが既に示されている [18]。Ne が電子数密度で、∆λS がシュタルク
幅である。ガス温度によって電子数密度とシュタルク幅の関係式は異なる。第 6章では、

Ne = 8.8363× 1016 × (∆λS)
1.6005 (8.37)

の式を用いて電子数密度を求めた。
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図 8.11: ローレンツ関数によるフィッティング

図 8.12: 電子数密度とシュタルク幅の関係 (Tg = 10000 K)
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電子数密度の測定に用いるスペクトル線としてはHα, Hβから求めるのが一般的である。
第 7章ではこれらのスペクトル線は観測できないため、CuIから電子数密度をする。CuI

のシュタルク広がりと電子数密度の関係を表 8.5に示す。ただし、いずれのスペクトル線
においても誤差は 50 % 以下である。
Detector(ICCDカメラ)の分解能が 0.2 Å であることから、表 8.5において最もシュタ
ルク広がりの大きい 521.82 nm のCuIから図 8.13のようにシュタルク広がりを求め、電
子数密度を測定する。ただし、CuIから電子数密度を求める場合、シュタルク広がりと電
子数密度は線形の関係がある。

表 8.5: CuI線のシュタルク広がりと電子数密度 [19]

波長 λ(nm) 温度 Te(K) 電子数密度Ne(cm
−3) シュタルク広がり∆λS(Å)

510.55 10000 1.0×1017 0.43

515.32 10000 1.0×1017 1.90

521.82 10000 1.0×1017 2.20

図 8.13: CuI線 (521.82nm)のシュタルク広がり
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