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1．はじめに

オゾンはフッ素に次ぐ高い酸化還元電位を有する化合物
であり，上下水道における水処理 1, 2），食品 3）ならびに医療
分野 4）などで用いられる．オゾンの生成には，紫外線照射，
水の電気分解ならびに誘電体バリア放電（Dielectric Barrier 

Discharge : DBD）方式がある．その中でも，発生容量（単
位時間で発生できるオゾンの質量）の観点から DBD 方式が
主流となっている 5, 6）．さらに，2050年カーボンニュートラ
ルや脱炭素社会の実現に向けて，DBD 方式オゾン発生装置
のオゾン高濃度化および省エネルギー化が求められている．
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DBD はマイクロ放電の集合体である．マイクロ放電は
ストリーマ放電と沿面放電で構成され，オゾンはそれらの
放電部で生成される 7）．生成されたオゾンは，電子衝突，熱，
酸素原子との反応などにより分解されることが知られてい
る 8-10）．高効率でオゾンを生成するには，オゾン生成反応
の促進と分解反応の抑制が求められる．そのため，オゾン
生成中のストリーマ放電の発生様相がオゾン生成特性に及
ぼす影響を明らかにする必要がある．これまでに，筆者ら
のグループでは，イメージインテンシファイア（ Image 

Intensifier：I.I.）を備えた静止カメラと画像処理ソフトウ
ェア（ ImageJ）を用いて，ストリーマ放電の発生本数や
直径などの評価手法を構築してきた 11）．

DBD 方式オゾン発生装置では，原料ガスとして O2 と N2

の混合ガスが用いられている．原料ガスが O2 のみの場合，
オゾン濃度が低下し，極端な場合はその濃度がゼロになる
オゾンゼロ現象が報告されているが 12），O2 に微量の N2 を
添加することでオゾンゼロ現象が解消され，安定したオゾ
ン濃度を得ることができる．また，N2 添加率がオゾン生成
特性や放電様相に影響を及ぼすことが報告されている 13, 14）．
したがって，放電空間中に多数発生するストリーマ放電の
発生様相とオゾン生成特性を有機的に結合させることで，
オゾン発生装置の更なるオゾン高濃度化および省エネルギ
ー化が実現できると考えられる．

本研究では，既開発のストリーマ放電の評価手法を用い
て，N2 添加率がオゾン生成特性やストリーマ放電の発生様

In Dielectric Barrier Discharge （DBD） type ozone generators, the N2 addition rates are known to affect streamer discharges 
and ozone generation characteristics. Ozone is mainly generated and decomposed by streamer discharges. Therefore, we 
considered that the relation between streamer discharges and ozone generation characteristics would enable higher ozone 
concentrations and energy savings in ozone generators. We developed a method to evaluate streamer discharges using a high-
sensitivity camera and image processing. In this study, the relation between streamer discharges and ozone generation 
characteristics by changing N2 addition rates were investigated using the developed observation method. As a result, we 
confirmed that: （1） A lower N2 addition rate leads to an increase in ozone concentration but decrease the number of streamer 
discharge. （2） At the same discharge power, the ozone concentration increased with increasing the effective power density. 
These results suggest that an ozone concentration and energy efficiency can be improved by reducing the projected area of 
streamer discharge and increasing the effective power density.
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相に及ぼす影響を調べた． 

2．実験方法

2.1　実験システム

Fig.1 に実験システムを示す．DBD 電極を設置した放電チ
ャンバーには，マスフローコントローラー（SEC-N112MGM,  

HORIBA）を用いて O2 と N2 の混合ガス（全流量：0.201 

L/min）を供給した．N2添加率は 0.1％～数％にするとオゾン
濃度が最大になることが報告されている 13, 15）．オゾン生成特
性が良好なときと低下したときの放電様相を比較するため
に，N2添加率は 0.5％，3.0％，10％とした．放電チャンバー
の出口圧力は自動圧力調整器（UR-Z712M-B, HORIBA）に
より200 kPaにした．ファンクションジェネレータ（AFG-1022，
Tektronix）と高圧アンプリファイア（Model 10/40A-HS，
Trek）を用いて，周波数 3 kHz，印加電圧波高値 6～10 kVp

の交流高電圧を ITO 電極に印加した．接地電極には 20℃の
冷却水を供給した．電流は電流測定抵抗（4.51 kΩ）の電圧
降下より測定した．オゾン濃度は，紫外線吸収式のオゾン濃
度計（EG-600, 荏原実業）を用いて 3回測定した．DBD の
撮影は，I.I. （C14245，浜松ホトニクス）を付けた静止カメラ
とデジタル遅延パルス発生器（DG535，Stanford Research 

Systems）を同期させて，撮影タイミングを調整して行った． 

Fig.2 は DBD 電極である．DBD 電極の放電空間長は 0.3 

mm とした．電極の左右から原料ガスが供給され，中央の
スリットからオゾン化ガス（オゾンおよび未反応の原料ガ
ス）が排出される構造である．誘電体と接地電極の材料は，
それぞれホウケイ酸ガラス（厚さ：1.1 mm）とステンレ
ス鋼（SUS316L）である．ホウケイ酸ガラスには ITO（ Indium 

Tin Oxide）が成膜されており，これを高電圧電極として
いる．DBD の発生領域は 50 mm × 50 mm，DBD の観察領
域は 30 mm × 30 mm である．

2.2　DBDの撮影タイミング

Fig.3 は，電圧電流波形の一例である．図内の Positive は正
のパルス電流が発生している期間，Negative は負のパルス電
流が発生している期間である．パルス電流の極性が正または
負のときの DBD を撮影するため，ゲート時間は 180º（166.7 

μs）とした．DBD の撮影回数はそれぞれ 10回とした．
2.3　画像処理を用いたストリーマ放電の抽出

ITO 電極を介して撮影されたマイクロ放電は，発光の強
いストリーマ放電部と発光の弱い沿面放電部で構成され
る．オゾンの前駆体である酸素原子は，主に誘電体表面に
おいて，一次ストリーマと小ストリーマによって生成され
ることが報告されている 16）．本研究では，ストリーマ放電
に注目し，画像処理により ITO 電極を介して撮影された
複数のマイクロ放電の写真からストリーマ放電の本数や円

相当直径の中央値を求めた．画像処理ソフトウェアには
ImageJ（Version 1.53e）を用いた．このソフトウェアには，
閾値を自動的に決定するアルゴリズムが搭載されている．
筆者らは，Maximum Entropy Method と Minimum Method を

図 1　実験システム
Fig.1　Experimental system.

図 2　DBD 電極
Fig.2　DBD electrode.

図 3　電圧電流波形の一例
Fig.3　Example of a voltage-current waveform.
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組み合わせることにより，グレイスケール化された複数のマ
イクロ放電の写真から複数のストリーマ放電を一挙に抽出
し，二値化した 17）．ストリーマ放電の発生本数や円相当直径
の中央値の評価には，二値化された画像データを用いた．

2.4　全ストリーマ放電の全投影面積と実放電電力密度

1 サイクル中に発生したストリーマ放電の全投影面積 Ssta 

［cm2］は（1）式のように求めた．
Ssta = S +

sta + S－
sta （1）

ここで，S +
sta：正極性ストリーマ放電の全投影面積［cm2］，

S－
sta：負極性ストリーマ放電の全投影面積［cm2］である．本

研究では，Ssta と Lissajous 図形から求めた放電電力（P ［W］）
から，単位ストリーマ放電投影面積当たりの電力密度を（2）
式のように求めた．以後，これを実放電電力密度（p ［W/

cm2］）と呼ぶことにする．一般的に，放電電力密度が高くな
ると放電空間内での電子の量が増加するので，O2 への電子
衝突による酸素原子の生成反応が頻発する．このため，放電
電力密度が高いと，オゾン濃度が増加することが報告されて
いる 18）．しかし，放電電力密度が高すぎると，放電空間の温
度が上昇して，オゾンの熱分解が促進されオゾン生成効率が
低下する．したがって，実放電電力密度を算出することでオ
ゾン生成に最適な電力密度を評価することができる．

p = P/Ssta （2）

3．結果

3.1　オゾン生成特性

Fig.4 にオゾン生成特性を示す．本実験では，オゾン濃度
の標準偏差は 0.2～0.6 g/m3（N），オゾン生成効率の標準偏差
は 0.1～0.3 g/kWh であり，データのばらつきはきはほとんど
見られなかった．すべての N2添加率において，放電電力を
大きくするとオゾン濃度が上昇し，オゾン生成効率は低下し
た．同一放電電力におけるオゾンの濃度や生成効率は，N2

添加率 0.5％と 3.0％がほぼ同等で，10％にすると低くなった．
O2 を原料とした産業用オゾン発生装置では，オゾン濃度が

図 5　放電写真の一例（印加電圧 8 kVp，正極性）
Fig.5　Example of discharge photographs （8 kVp, Positive）.

 （a） ［N2］ = 0.5％ （b） ［N2］ = 3.0％ （c） ［N2］ = 10％

図 6　ストリーマ放電の発生様相
Fig.6　Streamer channels extraction image.

 （g） ［N2］ = 10％ （h） Streamer channel （i） Micro-discharge

 （d） ［N2］ = 3.0％ （e） Streamer channel （f） Micro-discharge 

 （a） ［N2］ = 0.5％ （b） Streamer channel （c） Micro-discharge

図 4　オゾン生成特性（N2 添加率の影響）
Fig.4　Effect of N2 addition on ozone generation characteristics.

（a）  Ozone concentration 
characteristics.

（b）  Ozone generation 
efficiency.

150 g/m3（N）から 180 g/m3（N），オゾン生成効率が 100 g/kWh

程度であり 5），本実験と合致していることが確認できた．
以上より，同一放電電力におけるオゾン濃度やオゾン生

成効率は，N2 添加率 0.5％と 3.0％のとき最も高くなり，N2

添加率 10％では低下した．
3.2　ストリーマ放電の発生特性

Fig.5 に正極性のマイクロ放電写真の一例を示す．印加
電圧は 8 kVp である．N2 添加率を変えても放電空間一様に
マイクロ放電の輝点が観察された．

画像処理により Fig.5 の放電写真からストリーマ放電の
発光を抽出して二値化した画像を Fig.6（a），（d），（g）に示す．
ここで，Fig.6（b），（e），（h）は画像処理によって抽出され
たストリーマ放電の拡大画像であり，Fig.6（c），（f），（ i）
は画像処理前のマイクロ放電の拡大写真である．ストリー
マ放電の発生様相は，マイクロ放電と同様に抽出したスト

静電気学会誌　第49巻　第 3号（2025）106（34）
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図 8　 ストリーマ放電の円相当直径の中
央値

Fig.8　 Effect of nitrogen addition on 
Median d iameter  of  s t reamer 
channels.

図 10　放電電力と実放電電力密度の関係
Fig.10　 Relation between discharge power 

and effective power density of 
streamer channels.

図 7　 1 サイクル中に発生したストリー
マ放電の発生本数

Fig.7　 Effect of nitrogen addition on the 
number of streamer channels in one 
cycle. 

図 9　 ストリーマ放電の全投影面積の放
電電力依存性

Fig.9　 Effect of nitrogen addition on total 
projected area of streamer channels.

リーマ放電を計数処理して，ストリーマ放電の発生本数，
全投影面積ならびに実放電電力密度を算出した．

Fig.7 に印加電圧 1 サイクル中に発生したストリーマ放
電の発生本数を示す．すべての N2 添加率において，放電
電力を大きくするとストリーマ放電の発生本数が増加し
た．同一放電電力では，N2 添加率を低くするとストリーマ
放電の発生本数が少なくなった．

Fig.8 に正極性と負極性で発生したストリーマ放電の円
相当直径の中央値を示す．正極性と負極性ともに，N2 添加
率 0.5％の条件では，放電電力を大きくするとストリーマ
放電の円相当直径の中央値は 138 μm に漸近したのに対し，
N2 添加率 3.0％や 10％の条件では，115 μm に漸近した．

Fig.9 に印加電圧 1 サイクル中に発生したストリーマ放電
の全投影面積を示す．放電電力を大きくするとストリーマ
放電の全投影面積が大きくなった．同一放電電力では，N2

添加率 0.5％，10％，3.0％の順でストリーマ放電の全投影
面積が小さくなった．ストリーマ放電の発生本数と全投影

面積の傾向が一致しなかった理由は，N2 添加率はストリー
マ放電の発生本数と直径の両方に影響を与えたためである．

Fig.10 に放電電力と実放電電力密度の関係を示す．同一放
電電力では，N2添加率 0.5％，10％，3.0％の順に実放電電力
密度が大きくなった．これは，N2添加率 0.5％，10％，3.0％の
順でストリーマ放電の全投影面積が小さくなったためである．

以上より，N2 添加率を増加させると，ストリーマ放電の
発生本数および直径に変化することが確認された．この結
果，ストリーマ放電の全投影面積が変化し，実放電電力密
度にも影響を与えることが明らかとなった．

4．考察

4.1　N2添加率と実放電電力密度

ここでは，N2 添加率を 0.5％から 3.0％や 10％に高くす
ると実放電電力密度が大きくなったメカニズムについて考
察する．実放電電力密度が大きくなった要因は，Fig.7 に
示したように，N2 添加率を高くするとストリーマ放電の発
生本数が多くなったことと， Fig.8 に示したように，ストリ
ーマ放電の直径が小さくなったことが考えられる．O2 は N2

よりも電子親和力が高く，電子付着により負イオンになりや
すいことから 19），N2添加率の高い条件では，誘電体表面に蓄

Nitrogen addition rate 0.5％ 3.0％ 10％
Oxygen concentration 99.5％ 97％ 90％
Ozone concentration 171 g/m3（N） 170 g/m3（N） 156 g/m3（N）
Effective power density of 
streamer channels 3.92 W/cm2 4.33 W/cm2 4.01 W/cm2

表 1　 N2 添加率，原料ガス O2 濃度，オゾン濃度ならびに実放電電力密度の関係（放電
電力 15 W 付近）

Table 1　 Relation between Effect of nitrogen addition, Oxygen addition, ozone concentration 
and Effective power density of streamer channels （Discharge power: around 30 W）.
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積された電子の量が多くなったと考えられる．これにより，
N2添加率を高くすると，ストリーマ放電の発生本数が多くな
ったと考えられる．また，同一放電電力では，N2添加率を高
くすると，ストリーマ放電の直径が小さくなる傾向を示した．
電離エネルギーは，N2 よりも O2 の方が低いことから 20），N2

添加率を高くすると電離エネルギーの低い O2濃度が低くな
るため，ストリーマヘッド近傍の光電離領域が縮小すると考
えられる 21, 22）．これにより，ストリーマ放電の進展過程にお
ける電子なだれの発生数が減少し，ストリーマ放電の径方向
の拡散領域が縮小したので，N2添加率の高い条件では，ス
トリーマ放電の直径が小さくなったと考えられる．

4.2　オゾン濃度と実放電電力密度

同一放電電力において，実放電電力密度は N2添加率 0.5％，
10％，3.0％の順で大きくなり，オゾン濃度は N2添加率 0.5％
と 3.0％がほぼ同等で，10％にすると低くなった．ここでは，
N2添加率 0.5％と 3.0％ではオゾン濃度が変わらなかったが
10％にするとオゾン濃度が低下した理由について考察する．

まず，N2 添加率 0.5％と 3.0％では実放電電力密度が上昇
したが，オゾン濃度がほとんど変わらなかった理由を考察
する．表 1 に放電電力 15 W 付近における N2 添加率，原料
ガス O2 濃度，実放電電力密度ならびにオゾン濃度の関係を
示す．N2 添加率を 0.5％から 3.0％にすると，原料ガス中の
O2 濃度が 2.5％低下する．O2 濃度と生成されるオゾン濃度
が比例関係にあると仮定すれば，オゾン濃度は 167 g/m3（N）

（171×（1–0.025 ））となり，オゾン濃度の低下分は 4 g/m3 （N）
（=171–167）となる．一方，実放電電力密度は 3.92 W/cm2 か
ら 4.33 W/cm2 に上昇している．実放電電力密度が上昇す
ると，O2 と電子の衝突により励起状態の酸素原子 O（3P）や
基底状態の酸素原子（1D）の生成が頻発し，オゾンが多く
生成される（R11）～（R13）23, 24）．

e + O2 → e + O2 （A3 Σ+
u ）→ e + O（3P）+ O（3P） （R1）

e + O2 → e + O2 （B3 Σ+
u ）→ e + O（3P）+ O（1D） （R2）

O + O2 + M → O＊
3 + M → O3 + M （R3）

Fig.10 と Fig.4（a）より，N2 添加率 0.5％において実放電
電力密度が 4.33 W/cm2 となるときの放電電力は 20 W であ
り，放電電力 20 W におけるオゾン濃度は 190 g/m3（N）で
あることから，オゾン濃度の上昇分は 19 g/m3（N）（190–171）
となる．以上の計算により，原料ガス中の O2 濃度は低下
しても，実放電電力密度の上昇によりオゾン濃度が低下し
なかったことを定性的に示すことができた．しかし，定量
的には，実放電電力密度の上昇によるオゾン濃度の増加分
が多くなった．この計算では，原料ガス中の O2 濃度と生
成されるオゾン濃度が比例関係にあると仮定しており，以
下に示すように，N2 の解離によって生成された N や NOx

によるオゾンの分解反応が考慮されていない 25, 26）．

e + N2 → e + 2N （R4）
e + N2 → e + N2 （A3Σu

+ ） （R5）
e + N2 → e + N2 （B3Пg） （R6）
N2 （A） + O2 → N2 O + O （R7）
N2 （A, B） + O2 → N2 + 2O （R8）
N + O2 → NO + O （R9）
N + O3 → NO + O2 （R10）
NO + O3 → NO2 + O2 （R11）
NO2 + O3 → NO3 + O2 （R12）
NO2 + NO3 → N2 O5 （R10）

このため，N2 添加率の上昇によるオゾン濃度の低下分が少
なく計算されてしまったため，O2 濃度の低下によるオゾン
濃度の低下分と実放電電力密度の上昇によるオゾン濃度の
上昇分が一致しなかったと考えられる．

次に，N2 添加率を 0.5％から 10％にすると，実放電電力
密度はわずかに上昇したが，オゾン濃度が低下した理由を
考察する．先の考察と同様に，N2 添加率を 0.5％から 10％
にすると，原料ガス中の O2 濃度が 9.5％低下する．O2 濃度
と生成されるオゾン濃度が比例関係にあるとすれば，オゾ
ン濃度は 155 g/m3（N）（=171×（1–0.095））となり，オゾン
濃度の低下分は 16 g/m3（N）（=171–155）となる．一方，実
放電電力密度は 3.92 W/cm2 から 4.01 W/cm2 にわずかに上昇
している．Fig.10 と Fig.4（a）より，N2 添加率 0.5％において
実放電電力密度が 4.01 W/cm2 となるときの放電電力は 18 

W であり，放電電力 18 W におけるオゾン濃度は 183 g/m3（N）
であることから，オゾン濃度の上昇分は 12 g/m3（N）（=183–

171）となる．よって，予想されるオゾン濃度は 167 g/m3（N）
（=183–16+12）となる．以上の計算により，N2添加率を 0.5

％から 10％にしたときのオゾン濃度低下も原料ガス中の O2

濃度と実放電電力密度の観点から定性的に説明することがで
きた．しかし，定量的には，実放電電力密度の上昇によるオ
ゾン濃度の増加分が多くなった．これも，先の検討と同様，
原料ガス中の O2濃度と生成されるオゾン濃度が比例関係に
あると仮定したため，N や NOx に起因するオゾン濃度の低
下分が少なく計算されてしまったためである．今後，定量評
価については，実放電電力密度に基づく放電化学反応シミュ
レーションによる更なる検証が必要である．

本研究により，N2 添加率 10％以下の DBD 方式オゾン発
生装置では，原料ガス中の O2 濃度を高くすることと，実
放電電力密度を高めることが重要であることが明らかとな
った．Ye らは，金属電極の表面に凸部を設けることにより，
ストリーマ放電の発生本数が制御できることを報告してい
る 27）．したがって，電極表面に適切なサイズの凸部を設け
ることにより原料ガス中の O2 濃度を高くしても実放電電
力密度を高くできる可能性がある．
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5．まとめ

高感度カメラと画像処理技術を用いて，N2 添加率を変え
たときのストリーマ放電の特性を調べ，オゾン生成特性と
の関係を調べた．その結果，以下の知見が得られた．

（1） 同一放電電力では，N2 添加率を低くするとストリーマ
放電の発生本数が多くなった．また，同一放電電力に
おけるオゾンの濃度や生成効率は，N2 添加率 0.5％と
3.0％がほぼ同等で，10％にすると低くなった．

（2） ストリーマ放電の全投影面積は，N2 添加率 0.5％，10％，
3.0％の順で小さくなり，実放電電力密度は 0.5％，10％，
3.0％の順で大きくなった． 

（3） ストリーマ放電の発生本数や直径を制御し，実放電電
力密度を最適化することで，DBD 方式オゾン発生装置
の性能向上が期待できる．
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