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は し が き

レーザーの工業的用途の拡大を図る上で,高出力化および高効率化は必要不可欠となる｡

従来のレーザーの励起エネルギーは電力のみに依存しているため,一般にエネルギー効率の

極めて低いレーザーでは,高出力化に伴い消費電力が飛躍的に増大し,励起媒体の化学的安

定性,省エネルギーさらには電力設備の制約の観点からも必然的にレーザー出力に限界が生

じることになる.

本研究では,多孔体バーナーを用いて空気とメタンなどの炭化水素系気体燃料との燃焼場

に,マイクロ波を印加した場合の燃焼ガス分子のエネルギー励起状態を明らかにするととも

に,新型の高出力,高効率レーザー発振実現のための基礎的研究を行った.このような燃焼

場内では,活性化学種およびプラズマ状態のイオンまたは自由電子がある程度高濃度に存在

している.これにマイクロ波を照射することにより,イオンまたは自由電子,分子極性さら

には活性化学種が有効に励起され,レーザー発振の必要条件となる反転分布が達成されるも

のと考えられる.またこのようなレーザーの特徴として,1)燃焼に伴う活性化学種およ

び自由電子の生成が,マイクロ波のエネルギー吸収性能を向上させ,励起効率の増大が

期待できる,2)あらかじめ燃焼場の反応活性化状態を利用して,高準位にある分子の

密度を高くしておくことができるため,励起エネルギーのすべてを電力に依存する必要

がない,3)ガス媒体がオープンの流通系で操作されるため,密閉式ガスレーザーのよ

うに媒体ガスの劣化がない,5)通常の炭化水素燃料が利用できる,6)廃熱利用によ

り,レーザー･電力･熱供給という新たなコジェネレーションシステムの構築が可能,

7)多孔体面のサイズに応じた火炎面の拡大が容易,などが挙げられる.

ここでは,このような励起に伴うエネルギー準位間の遷移状態を分光学的に計測し,レー

ザー発振に最適な遷移を模索するとともに,反転分布に伴う微少利得(ゲイン)に与える燃

焼条件,マイクロ波励起方式の影響を明らかにしつつ,全く新しいタイプのレーザー発振の

実証実験を行うことを目的として,基礎的観点から実験的検討を行った.
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第1章

導電性粒子流動層の乱反射を利用したマイクロ波

電界強度の均一化効果



要 旨

マイクロ波による均一加熱を目的として,アプリケ一夕内に形成

される電界強度分布を,導電性粒子流動層によりマイクロ波を乱

反射させることにより均一化する技術を提案し,そのダイナミッ

ク制御効果を明らかにした.導電性流動化粒子には,アルミ箔お

よびセロハンテープを巻いた径13mm,比重123kg/m3の発泡ス

チロール球を用いた.分散板が多孔質板のとき本粒子の最小流動

化速度はWen-Yuの推算式による予測値とほぼ一致していた.し

かし,分散板に多孔板を用いたとき,′ト孔からのガス噴流により

最小流動化速度以下でも流動現象が生じた.業務用電子レンジの

アプリケ一夕側壁面前面に矩形流動層を設置したとき,流動層高

さ方向の粒子ホールドアップ分布が均一な流動状態のとき最も均

一な電界強度分布が得られた.電界強度分布の均一化効果はマイ

クロ波の流動層による反射面積や粒子ホールドアップの増大に伴

い高くなり,通常の擾拝羽根に比べて良好に改善されることを定

量的に実証した.
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緒 言

マイクロ波は電磁波エネルギーとして,被加熱物内部に浸透し

熱エネルギーに変換されるため,内部への熱伝導に依らない急速

加熱や内部加熱,マイクロ波吸収性の特定成分だけを加熱する選

択性,さらには反応等への機能性や分子,原子,自由電子または

イオンに対する量子力学的励起作用などの効果が期待されている.

このような特徴を利用して,今後益々通常の加熱のみならず,種々

の材料プロセシング,エネルギー変換へのマイクロ波利用技術の

応用が図られるものと考えられる(例えばClarkandSutton,1996;

Sutton,1989;Schiffmann,1987).しかし,マイクロ波の波長は数

Cmから数十cm程度と赤外線などの輯射に比べて極めて長いた

め,相互干渉の結果生じる定在波の電界強度が空間的にマクロな

オーダーで大きな分布を形成することになる.工業用途へ応用す

る際には,このような特性を積極的に利用して局所的に強い電界

強度を形成させることもあるが,均一照射という観点からは照射

むらが生じるという問題点を有している.これに対して,電子レ

ンジで代表される従来のマイクロ波加熱装置では,ターンテーブ

ルや擾拝羽根等を用いて電界強度の均一化が図られているが,こ

れらの運動は単調かつ周期的であるため,その効果は十分とはい

えない.

本研究では,導電性粒子を流動化粒子に用いた流動層をアプリ

ケ一夕内に設置し,マイクロ波を乱反射させることによるマイク

ロ波電界強度の均一化技術を提案することを目的とする.一般に

固気流動層内での粒子運動は,身近な挙動の中では最も乱雑な運

動のひとつと考えられる.そこで導電性の粒子を流動化粒子に選
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ぶことにより,粒子運動のランダム性ゆえに粒子表面でのマイク

ロ波の時間的,空間的乱反射が生じ,電界強度分布の時間平均的

な高い均一化効果が期待できる.このような観点から,本研究で

は,マイクロ波電界強度分布に与える流動状態,流動層の配置な

どの影響およびその相互作用を解明して,均一化のための最適指

針を明らかにした.

1.実験装置および方法

1.1 導電性粒子

導電性粒子流動層によってアプリケ一夕内マイクロ波電界強度

分布の均一化を図るうえで,粒子の流動化ガス供給に要するポン

プの消費動力を低減させるためには,粒子密度を極力小さくして

ガス流量を少なくする必要がある.本研究では,導電性の流動化

粒子として,発泡スチロール球にアルミホイルを巻き,その表面

をさらにセロハンテープでコーティングしたものを用いた.この

ときの粒子径dクおよび粒子密度〆ま,それぞれ13mmおよび123

kg･m~3であった.

1.2 装置および方法

本研究で用いた流動化粒子の最小流動化速度を求めるために,

まず流動化基礎試験を行った.流動層本体は塔径100 mm,長さ

1mの透明アクリル樹脂製円筒容器を用い,圧力は分散板直下に

設置されたタップを通して,大気との差圧を圧力センサーにより

測定した.流動化ガスには空気を用い,コンプレッサーにより塔

下部から流動層に流入させた.実験は,上述の粒子を40.05g充

填し,流動化ガスの塔断面積基準ガス空塔速度 以｡を変化させつ
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つ流動層の圧力損失を測定した.

電界強度測定実験では,Fig.1に概略を示すような0.04mXO.30

mxo.15mおよび0.04mXO.18mXO.15mの透明アクリル樹脂製

の矩形流動層を用いた.分散板は径1.4 mmの孔を正方配列で計

24 個開けた多孔板とし,所定の量の流動化粒子を充填して流動

化させた.流動化粒子には前述の径13 mm の導電性粒子を用い

た.流動化ガスには乾燥空気を用い,コンプレッサーからエアド

ライアーを通して流動層に流入させた.流動層内高さ方向の粒子

数分布は流動化状態を写真撮影し,粒子数をカウントすることに

より求めた.

Fig.2は流動層を設置したマイクロ波加熱実験装置の概略を示

したものである.実験装置は業務用の電子レンジ(星崎電気製,

HM-11)を改造したもので,マグネトロンで発生したマイクロ波

は導波管を通じて上部からアプリケ一夕内に導入される.発信周

波数は2450MHz,出力は1100Wである.アプリケ一夕部分は0.33

mxO.33mXO.21mのステンレス製で,上部には撹拝羽根が設置

されているが,条件によってはこれを取り外して実験を行った.

上述の矩形流動層はアプリケ一夕内の左右側壁および奥壁の前面

A,B,C の位置に設置した.それぞれの流動層に所定の粒子ホ

ールドアップ1-gとなるように粒子を充填し,分散板下部から空

気を供給することにより流動化させた.

電磁波の電界強度分布は,一般に Maxwellの電磁方程式で表

すことができる(例えばPerreandTurner,1996;Lagosetal.,1995;

Liu
eJdJ.,1994).しかし,任意の形状のアプリケ一夕内部におけ

る電界強度を求めるためには,3 次元の電磁方程式を解く必要が

あるだけでなく,電磁波が多重モードとなることもあり,理論的

に精度の高い予測を行うことは困難な場合が多い.したがって,
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非加熱体の加熱特性を明らかにするためにはアプリケ一夕内の電

界強度分布を実測する必要がある.しかし,比較的大規模かつ多

重モードのキャビティー内にプローブを挿入することは実用に即

しない.本研究では,アプリケ一夕内におけるマイクロ波電界強

度の測定は,Yoshida etal.(1996)と同様な簡易計測法により行っ

た･すなわち,電磁物性が既知の標準試料である水1.00gを入

れた内径15mm,高さ15mm,肉厚0.4mmのガラス製容器をア

プリケ一夕内の各位置に天井から吊して設置し,マイクロ波を 3

秒間照射した時の昇温速度から電界強度 g を決定した.試料温

度の測定には,蛍光式光ファイバー温度計(安立計器製,FX-

8500)を用いた.

実験はTablelに示すように,稼動させる流動層や撹拝羽根の

有無等の条件を変え,さらに流動層の粒子ホールドアップを変化

させつつ,アプリケ一夕内の電界強度分布を計測した.ただし,

本研究では流動層を稼働させない場合には流動層内に粒子充填が

ない条件で電界強度の計測を行った.

2.実験結果および考察

2.1導電性救子の最小流動化速度

本研究で用いた粒子のように粒子径が大きく,粒子密度が小さ

い場合の流動層の流動挙動に関する研究は,ほとんど見受けられ

ない(Geldert,1973;Association of Powder ProcessIndustry&

Engineering,Japan,1999).そこで,まず本粒子の流動の基本的挙

動について検討した.

Fig.3 は導電性粒子流動層の圧力損失△P に及ぼす空気の空塔

速度〟｡の影響を示したものである.図中の○,△は〟｡を増大,
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●,▲は 〟Gを減少させた場合で,2 回線り返した結果を示して

いる.圧力損失の挙動は,空塔速度を増減させる操作1回目と 2

回目で大きく異なっており,当初の粒子充填状態の影響が顕著に

表れている.ただしここでは図示していないが,この操作を2回

以上繰り返した場合には,ほぼ同様の圧力損失挙動を示すことを

確認した.空塔速度の増減操作が2回目のAPは,〟｡が大きくな

るにつれて増加し,流動化が開始される0.89m･S~1の最小流動化

速度に達すると一時的にほぼ一定に保持されるが,〟｡をさらに

大きくすると再びAPが増加し始める.Wen and Yu(1966)の推算

式から求めた最小流動化速度は0.70m･S~1であり,実験結果より

やや小さい値であるものの,本実験で用いたような密度が非常に

小さく粒子径の大きい粒子についても Wen and Yuの推算式によ

り大体予測できることが明らかとなった.一方,図中の破線は

Ergun(1952)の式から求めた粒子層の圧力損失で,最小流動化速度

に達するまでは実験値と良好に一致していた.なお,本粒子層の流

動状態は,明確な気泡は見受けられず,Fig.4に示すようにスラッ

ギングが生じていた.

2.2 導電性粒子の流動化挙動

Fig.5は,0.04mXO.30mXO.15mの矩形流動層を用いた場合

の高さゐ方向の粒子ホールドアップ1-どに及ぼすガス空塔速度〟｡

の影響を示したものである.Fig.5(a)は粒子数200個,Fig.5(b)

は300個の場合の結果である.本流動層では,分散板の開口比が

極めて小さく小孔からのガス噴出速度が,図中いずれの 〟Gにお

いても粒子の終末速度以上であったため,前述の最小流動化速度

以下の 〟｡にもかかわらず流動化現象が見受けられた.またこの

場合にも流動時に気泡は確認されなかった.
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いずれの粒子数の場合についても,〟｡が低い時には粒子濃厚

層部分とその上部との境界が明確にみられたが,〟｡の増大に伴

い,層下部での トgが徐々に小さく層上部では高くなる傾向が見

受けられた.粒子数200個では〟｡が0.33m･S~1以上,300個では

0.43
m･S-1以上で,高さ方向の粒子ホールドアップがほぼ均一に

なった.図中の破線はそれぞれの層全体平均のホールドアップを

示している.流動層に充填した粒子数が多くなるにしたがい,高

さ方向ホールドアップ分布を均一にするためのガス流速は大きく

なった.これは粒子径が大きく,流動層サイズや層高との相対的

な比が大きく,かつ粒子比重が低いため,通常の流動層のように

粒子層全体で圧力損失を維持することが困難となり,分散板小孔

からの噴流速度の影響を大きく受けるためと考えられる.Fig.`

は粒子数300個,〟｡=0.43m･S~1のときの流動状態の写真を示して

いる.

2.3 マイクロ波電界強度分布

マイクロ波のアプリケ一夕内に3つの流動層 A,B,C を設置

し(Case5),各流動層の粒子ホールドアップを 0.132 として流

動させたときの電界強度 g の均一化効果に与えるガス空塔速度

の影響をFig.7に示す.ここで,gの均一性を表すパラメータと

して,電界強度分布の標準偏差びと全体の平均値吉との比で定義

される相対偏差イ豆を用いた.すなわちイ吾が小さいほど,電界

強度分布の均一性が高い.図中には撹拝羽根,流動層をともに稼

動しない場合(Casel)とアプリケ一夕天井の導波管出口に撹拝

羽根を設置した場合(Case 2)の相対偏差も示した.本流動層方

式にすることにより,Caselより全体に著しく電界強度の相対偏

差が低減している･また,可否は 〟｡に大きく影響され,〟｡が大
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きくなるにつれてイ吾が小さくなるとともに 〟｡が0.43m･S-1で

Case2に比較して均一化効果がさらに高くなる.これらの空塔速

度をFig.5で示した高さ方向の粒子ホールドアップ分布と比較す

ると,ガス空塔速度0.38m･S~1以上で粒子ホールドアップ分布が

層全体でほぼ均一化して,電界強度も均一性が高くなることが明

らかとなった.このような結果から,以下の実験ではすべて粒子

ホールドアップ分布が均一になる流動状態において,電界強度分

布に与える諸パラメータの影響を検討した.なお,ここでプロッ

トした空塔速度ではいずれも粒子流動が観察された.

Fig.8は,TablelのCasel,Case2およびCase5についてア

プリケ一夕内電界強度分布を示したものである.分布はそれぞれ

の条件において,アプリケ一夕底面から高さゐ=20,50,80,110mm

の水平面分布を示している.Caselの電界強度分布は,水平方向･

高さ方向ともに大きな分布が生じている.これはアプリケ一夕内

に空間的に定在波が生じていることが原因である.このように電

界強度に分布が生じた空間内で物体を加熱させると,局所加熱に

よる大きな加熱むらの原因となる.Case2の電界強度分布は,Case

lに比べて水平方向に撹拝羽根による電界強度の均一化効果が認

められる.導電性粒子流動層A,B,Cを稼動させたCase5につ

いても,水平面上での電界強度分布は,かなり均一化する効果を

有している.ただし,水平方向に対してはCase2 と 5の間で大

差が見受けられず同程度の均一化効果しか見られなかった.しか

し,高さ方向に関しては Case2 で大きな差異が生じているもの

の,本流動層方式では良好な改善傾向が認められた.

この事実について,導電性粒子流動層による電界強度の均一化

効果をさらに定量的に検討するために,電界強度分布の相対偏差

に与える粒子ホールドアップ,流動層の稼動数とその位置の影響
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をFig.9に示す.比較のためにCaselおよびCase2のそれぞれ

の相対偏差0.399および0.248を破線で示す.稼動させる流動層

がいずれの場合においても,粒子ホールドアップの増大に伴い電

界強度の相対偏差が低減する改善傾向が見受けられた.これはマ

イクロ波をランダムに乱反射させる効果を有する導電性の流動化

粒子がアプリケ一夕内で占める比率が高くなり,時間平均的およ

び空間的に電界強度が平均化されたためと考えられる.また,稼

動させる流動層を順次増やしていくと電界強度の均一化効果はか

なり高くなっている.このことから,アプリケ一夕内のマイクロ

波全反射面に対して流動層面の占める割合が大きいほど,電界強

度の均一化効果を高くすることができることを示している.さら

に A,B または A,B,C の2カ所以上の流動層を用いて粒子ホ

ールドアップを0.066以上にすることにより,撹拝羽根よりも相

対偏差は小さくなった.ただしアプリケ一夕内全体の電界強度分

布の相対偏差で比較した限りでは,その効果はやや小さかった.

しかし,同一条件および同一位置における電界強度計測は 5%程

度の範囲で再現性を有しており,また Case2 のアプリケ一夕全

体の平均電界強度はCase5よりも約6%高い値を有していたため,

標準偏差で比較すると流動層方式の均一効果は一層優位性が高い

ものと考えられる.さらに,Fig.8で示した電界強度の分布から,

撹拝羽根では高さ方向に分布が認められており,この点について

定量的に検討した.Fig.10はTablelのCasel,Case2,Case5

の場合において,縦軸に同一高さにおける電界強度の平均値言ゎ

を全体の平均値否で正規化した否力/豆と ゐの関係を示したもので

ある.Caselの場合には高さ方向にも大きな分布が見受けられた.

撹拝羽根を用いた Case2 の場合にはアプリケ一夕上部ほど平均

の電界強度が強くなっており,分布の幅も Caselと同程度であ
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った.これに対して Case 5 では,水平方向だけでなく高さ方向

の平均電界強度分布は良好に均一化されることが明らかとなった.

このような結果から,これまで粉粒体操作,反応装置,燃焼装置

などとして活用されてきた流動層を,アルミニウム被覆された軽

量粒子のダイナミックかつランダムな流動性を利用して,その粒

子表面でのマイクロ波の乱反射により電界強度を時間平均的に均

一化させるという新たな用途の展開を図るための基礎的知見が得

られた.

轄 論

導電性粒子流動層の乱反射を利用して,マイクロ波照射装置の

アプリケ一夕内電界強度の均一化効果を実験的に検討した.

流動化粒子にアルミ箔およびセロハンテープを巻いた発泡スチ

ロール球を用い流動化実験を行った結果,通常の粉体の流動層と

同様に,粒子径が13mmと大きく,比重が123kg･m~3まで小さい

粒子であっても,最小流動化速度は Wen-You の推算式から予測

できた.しかし,気泡は認められず,また分散板に多孔板を用い

た場合には小孔からのガス噴出により最小流動加速度以下の空塔

速度でも粒子の流動化が生じた.

導電性粒子を流動化粒子に用いた流動層をアプリケ一夕内に設

置した場合,導電性の流動化粒子がマイクロ波をダイナミックに

乱反射させることにより定在波の生成を抑制し,電界強度が均一

化されることを確認した.この均一化効果は,流動層内高さ方向

の粒子ホールドアップ分布を均一な流動化状態に維持して,かつ

粒子ホールドアップの増大,マイクロ波反射面に対する流動層の

占める割合の増大に伴い高くなることが明らかとなった.また,
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流動層の粒子ホールドアップが0.132以上で,撹拝羽根よりも優

れた均一化効果が得られた.
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Nomenclature

A =CrOSS SeCtionalarea of fluidized bed

dp =diameteroffluidizedbeads

E
=electricintenslty

亘 =aVerageelectricintensltyfield

[m2]

[m】

【Ⅴ/m】

[Ⅴ/m]

Eh
=aVerageelectricintensltyfieldonhorizontalsurfaceataheight

from the bottom

g =graVitationalacceleration

h
=heightfromthebottominapplicator

M =Weightofbeadsin fluidizedbed

uG
=gaS SuPerficialveloclty

l-E
=holdup ofbeadsin fluidizedbed

AP
=PreSSure

droplnthefluidizedbed

P =denslty Ofbeads

[Ⅴ/m]

[m/s2]

【m]

[kg]

[m/s]

ト]

[Pa]

【kg/m3]

0 =Standarddeviationofelectricintensltyfieldprofile [V/m]
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Tablel Activeoperationforscattering ofmicrowaveinexperiment

Fluidizedbed

WOrking

Blade

Casel

Case2

Case3 A

○

Case4 A,C

Case5 A,B,C
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fluidized bed.
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Fig･4 Photographoffluidization ofthebeads.
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Fig･6 Photographoffluidizationof300beadsand uG=0･43m/s･
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Fig.7 Effect of gas superficialveloclty On relative deviation of
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(b)Case2

(c)Case5

Fig･8 Profile ofelectricfieldintensityinapplicator(1-8=0.198).
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第2章

火炎輯射特性に与えるマイクロ波の影響



緒 言

メタンなどの燃焼場にマイクロ波を照射した場合,火炎中の自由電子,活性化学

種または気体分子の回転･振動エネルギー等が電磁作用によって励起され,二酸化

炭素や水蒸気の量子力学的エネルギー状態が平衡状態とは異なることが予測される.

これがひいては,レーザー発振の必要条件となる反転分布が達成されるものと考え

られる.本研究では,このような励起に伴うエネルギー準位間の遷移状態の変化を

赤外線吸収特性の変化として分光学的に計測することにより,マイクロ波による気

体分子への励起作用について検討した.

1.実験装置および方法

本分光計測系の概略図をFig.1に示す.試験装置は,分光計測部,マイクロ波照

射装置および燃焼器から構成されている.分光計測部の分光器には,フーリエ変換

赤外分光光度計(日本分光製FT/IR-620LN)を用いた.分光器はマイクロ波照射さ

れる燃焼器内火炎の吸収スペクトル計測を行うために,光源の干渉光を外部へ取り

出し,火炎場を透過して火炎の対向位置で受光することにより分光計測できるよう

にするために,MCTセンサーを外付けにするなどの改造を行った.

マイクロ波照射装置(東京電子製)は,ジェネレーターで発振されたマイクロ波

をパワーメーター,3スッタブチューナー,導波管を通して燃焼器の設置された円

筒形アプリケ一夕ーへ導入される.ジェネレーターの出力は可変で,最大出力1kW

であり,パワーモニターにより出力をモニターすることができる.本実験ではマイ

クロ波の発振周波数は,一般に利用されている2.45GHzとした.

燃焼装置はマイクロ波照射を可能とするために,外径55mm,肉厚2.5mmの石英

ガラス管製であり,その詳細図をFig.2に示す.燃焼はできるだけ安定した平面火

炎とするために,対向流拡散火炎方式を採用した.したがって,燃料と空気はそれ

ぞれ燃焼管下部および上部から導入し,整流作用のため両側に設置したセラミック

スハニカムおよび石英ガラス製多孔板を通して対向流燃焼を行わせた.火炎位置は

導波管の中心部に形成されるよう燃焼管を調整し,分光計測はマイクロ波照射とは

直角方向の平面火炎中心に干渉光を通過させて分析した.燃料には天然ガスの主成

分であるメタンを用いた.

2.結果および考察
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Figs.3～11は,火炎場の赤外吸収スペクトルに与えるマイクロ波出力,メタン流

量および空気流量の影響を示したものである.いずれのスペクトルも主に二酸化炭

素および水蒸気の吸収バンドが顕著に見受けられた.スペクトル形状は,メタンや

空気流量によりやや異なる結果が得られた.特に二酸化炭素の4.2匹mバンドの吸収

は他の吸収に比べて著しく表れているが,この吸収バンドの形状および強さがメタ

ンと空気流量によって異なる傾向を示した.この傾向の主な原因としては,メタン

や空気の流量が大きいかまたは両ガスの流量差が大きい場合には,火炎が乱れて分

光器のスキャン中に計測領域で二酸化炭素の濃度または振動エネルギー状態の非定

常な変動が生じることにより,時間平均化されて吸収バンド中心がやや丸みを帯び

てきたためと考えられる.

一方,マイクロ波照射のパワーの影響については,上述の同様の火炎状態のため

全般に火炎の激しいゆらぎ等により高い感度での吸収スペクトル分析が困難であっ

たこともあり,あまり明確な変化は見受けられなかった.しかし,メタン流量1.6〟min,

空気流量14.OJ/血nのとき対向流火炎は比較的安定しており,二酸化炭素の4.2匹m

バンドでマイクロ波強度によって吸収ピークに若干の差異が認められた.そこで,

このバンド領域について,赤外線波長の分解能を高くして分析したスペクトルをFig.

12に示す.この場合にも,回転エネルギーの狭域バンドまでは分光器の波長分解能

的には十分であるものの,火炎ゆらぎなどのために分解することはできなかった.

しかし,マイクロ波の出力増大に伴い,赤外線吸収量は小さくなる傾向が見受けら

れた.この二酸化炭素の4.2llmバンドは分子の基底状態(000)から振動エネルギ

ー準位(001)への遷移によるもので,基底状態のポピュレーションの増加に伴い吸

収スペクトルは大きくなる.もし,マイクロ波照射により炭酸ガス分子振動モード

が励起されるならば,上位エネルギー準位のポピュレーションが増加してこの波長

領域のバンドで赤外線吸収が低下する.このような傾向は,励起エネルギー源であ

るマイクロ波出力が大きくなるほど顕著になる.したがって,Fig.12の吸収スペク

トルの結果から,マイクロ波照射により振動エネルギー準位(001)のポピュレーシ

ョンが増加するボンビング効果が得られたものと考えられる.

以上の結果から,さらに多角的な確認および検討が必要であるものの,火炎場に

マイクロ波を照射することにより二酸化炭素の分子振動エネルギーを励起させ,反

転分布を実現させる可能性が示唆された.

結 論

メタンー空気の対向流拡散火炎にマイクロ波を照射した場合の,火炎中ガス輯射

特性に与える影響について,FT/IRによる赤外吸収分光分析により検討した.その結
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果,以下の知見が得られた.

1)赤外吸収スペクトル形状は,メタンおよび空気流量により異なり,特に二酸化

炭素の4.2匹mバンドで差異が顕著となった.

2)二酸化炭素の4.2匹mバンドでは,流量が大きいまたは流量差が大きいほど火炎

の乱れまたはゆらぎにより,丸みを帯びる傾向となった.

3)マイクロ波照射した場合,二酸化炭素の4.2ドmバンドにおいて出力の増大に伴

い吸収スペクトルが低下する傾向が確認され,マイクロ波が分子振動モードを励起

する作用を有していることを明らかにした.

-31-



①computer

②Magnetron
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第3章

マイクロ波励起されるメタンー空気燃焼場の微少利得

とレーザー発振出力



緒 言

第2章では,メタンー空気の対向流火炎にマイクロ波を照射した場合,電磁作用

によって二酸化炭素の4.2ドmバンドが励起されることを明らかにした.そこでこの

ような励起作用により,一例として炭酸ガスレーザーと同様の分子振動エネルギー

準位間でレーザー発振の必要条件となる反転分布が達成される可能性を有するもの

と考えられる.本研究では,このような励起に伴うエネルギー準位間の反転分布実

現の可否について,分光学的に炭酸ガスレーザーをプローブレーザーとして用いて,

10･6匹m波長の微少利得(ゲイン)計測を行うとともに,炭酸ガスレーザー発振出力

とゲインとの相関関係について検討した.さらに,本方式の励起作用とレーザー発

振機構について,若干の考察を加えた.

1.実験装置および方法

本試験装置の概略図をFig.1に示す.試験装置は,光学的ゲイン計測部,マイク

ロ波照射装置および燃焼器から構成されている.ゲイン計測部のプローブレーザー

には最大出力10W,発振線波長10.6トmの炭酸ガスレーザーを用いた.レーザービ

ームはスプリッタ一により2本のビームに分割され,1本のビームは入射強度モニ

ター用の参照光源として赤外線センサーにより光強度の連続計測を行った.もう一

方のビームは火炎場へ導入して,その透過光強度変化を参照光側と同様に連続計測

を行った.これら2本のレーザービーム強度の測定には,光応答性の高いMCTセン

サーを用いた･ただし,MCTセンサーへエネルギー密度の強いレーザービームを直

接導入することができないため,参照側および計測側両方のビームを予め拡散反射

鏡で拡散反射させることによりエネルギーを減衰させた上で,その一部の反射光の

みをセンサーで計測し,それらの信号の相対値で評価を行った.

マイクロ波照射装置(東京電子製)は,ジェネレーターで発振されたマイクロ波

をパワーメーター,3スッタブチューナー,導波管を通して燃焼器の設置された円

筒形アプリケ一夕ーへ導入される.ジェネレーターの出力は可変で,最大出力1kW

であり,パワーモニターにより出力をモニターすることができる.本実験ではマイ

クロ波の発振周波数は,一般に利用されている2.45GHzとした.

燃焼装置はマイクロ波照射を可能とするために,外径55mm,肉厚2.5mmの石英

ガラス管製であり,第2章のFig.2に示す燃焼器と同様のものを用いた.したがっ

て,燃焼はできるだけ平面火炎がマイクロ波照射場およびプローブレーザー通過位

置に安定して形成させるために,対向流拡散火炎方式を採用した.燃料と空気はそ
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れぞれ燃焼管下部および上部から導入し,整流のため両側に設置したセラミックス

ハニカムおよび石英ガラス製多孔板を通して対向流燃焼を行わせた.燃料には天然

ガスの主成分であるメタンを用いた.

2.結果および考察

Fig.2は,2本のプローブレーザービームから得られるMCT信号の実測結果を示

したものである.MCTDetectorlは参照ビーム側,MCTDetector2は計測対象側の信

号を示す.火炎場にマイクロ波をステップ的に照射すると,火炎場を通過したMCT

信号は増大し,照射を停止すると元に戻る傾向が観察された.参照側の信号は変化

が認められないことから,このような変動はマイクロ波照射に伴う電磁波障害等に

よるノイズとは考えられず,マイクロ波が火炎に何らかの作用を与えたものと考え

られる.一般に熱的に平衡状態にある分子のエネルギー状態分布では,上位準位に

ある分子ほどポピュレーションは小さいため,外部光源に対してマクロ的には吸収

として観察されることになる.しかし,本図の結果では,火炎へ入射するレーザー

ビームよりも通過後のビームは増幅されたことになる.このような現象は,火炎構

造の変化による屈折の影響も考えられるが,これについては予め光軸調整段階で最

大の信号が得られるよう調整を行っていることと,図のような現象の再現性から,

マイクロ波励起により二酸化炭素分子の振動エネルギー準位(100)と(001)の間

で反転分布が生じて誘導放射により微少利得(ゲイン)が得られたものと考えられ

る.

一般には,マイクロ波の発振周波数は2.54GHzであるため量子力学的には基底状

態の二酸化炭素分子の振動エネルギーを励起するほどの量子エネルギーを有してい

ない.しかし,このような励起作用による反転分布が生じる原因としては,Fig.3に

示すように,火炎中の自由電子またはイオン,ラジカル等がマイクロ波の電磁作用

により一旦励起され,これが2次的に基底状態の窒素や二酸化炭素を励起し,γヒ1

または(001)の上位の振動モードへ遷移するためと考えられる.

以上の事実から,火炎中のように著しく反応活性な場にマイクロ波を照射するこ

とにより,電磁波エネルギーを有効に吸収して,熱力学的に非平衡状態である分子

振動エネルギーの反転分布を効率よく達成させることができるものと期待される.

このような方式のレーザー発振を模式的に示したものが,Fig.4である.すなわち,

燃焼エネルギーを利用して反応活性な状態にすることにより,火炎中の分子を一部

励起状態にしておき,さらに補助的にマイクロ波の励起作用で大きな反転分布を実

現させることで,レーザー発振の高出力,高効率化を図ることが可能と考えられる.

Fig.5は,参考のために誘導放射による種々のゲインの値Gについて,レーザー
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出力と有効光路長との関係を計算したものである.ゲインが1cm-1程度以上のとき,

光路長が短く小型装置で高い出力のレーザー発振が可能になると考えられる･Fig.6

に,このようなマイクロ波励起式燃焼レーザー発振装置のイメージ図を示した.

結 論

メタンー空気の対向流拡散火炎にマイクロ波を照射した場合に,火炎中を透過す

る炭酸ガスレーザービーム強度の変化を計測した.その結果,レーザービームに伴

う誘導放射によるゲインが観察され,マイクロ波の励起作用により二酸化炭素分子

振動エネルギーの反転分布が実現されることを実証した.また,マイクロ波の励起

作用のメカニズムについても明らかにし,新たな高出力高効率レーザーの可能性に

ついて示唆した.
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第4章

多孔体′く-ナ一においてマイクロ波照射されるメタン一室気予

混合燃焼火炎の反転分布



Abstra(:t

A smal1slgnal galn WaS detected uslng a CO21aser during

microwave-enhanCed combustion of methane-air mixture in a ceramic burner

SuggeStlng Pertutbation ofthe assumed Boltzmann distribution ofmolecular energy

levels.Anincreasein the slgnalratio of two MCT photodetectors when the

COmbustionzonewasirradiatedbymicrowaves(2.45GHz)indicatedamPli且cationof

infrared
radiation(10･6 FLm),hence the possibility ofusing the systemforlaser

applications.However,Statisticalanalysis reveals thatvarylnglevels ofmicrowave

POWerWerenOtSlgni丘cantlydifftrent.
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Introduction

During combustion,the vibration-rOtation energy ofmolecules particularly

CO2 maylnCreaSe tO a nOn-equilibrium state by attack ofradicalspecies･Itis

possiblethatadditionofmicrowaveenergywillfurtherpushaslgni丘cantPOPulationof

CO2mOleculesfrom thelower to the upper vibrationalstates untilthe assumed

Boltzmanndistributionofmolecularenergylevelsisviolatedbypopulationinversion

andstimulatedemissionismorelikelytooccurthanSPOntaneOuSemission･Hence,

thereisapossibilityoflaserapplication･

There havealso been very ftw researches examinlng the phenomenon of

POPulationinversionincombustionprocessesundertheinfluenceofanelectromagnetic

丘eld. Ogawa eLal.(1998)studied the effect ofmicrowaves(2･45GHz)on

methane-air flame,but focused on measurements of the burnt-gaS temPerature,

brightnessandelectrontemperature･Their丘ndingsshowedthattheelectronsinthe

name absofbmicrowave energy･Itmight be possible thatthese electrons would

tranSftrtheirenergytoneutralspeciesbycollision(Bradley,1986)･

ItisthegoalofthisresearChtodevelopahighe伍ciencyandhighpowerlaser

thathaspracticalapplicationssuchasinthesteelindustry･

ExperimentalSetupandProcedure

雪印㍑月加Ⅶ〝

InFig.1,adoubletubePyrexburner(1･5mmthick,Outertube20mmO･D･
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andinnertubelOmm0･D)wasplacedinsidethemicrowavecavityandpremixed

methane-airwithanequivalenceratio,¢=1.05wasintroducedfromthebottom.The

innertubewaspositionedabout2to3mmbelowthecavityori丘ce(18mmI.D.)in

Ordertopositiontheflameintothepathofthelaserbeam.TheMCTratios(T*1)where

COmPutedwhentheflameWaSeXPOSedtomicrowavesat200,400,600,800and1000

W ThemicrowavegeneratorusedwastheIMG-2502,SXfromⅡ)XCorporationwith

afrequencyof2･45GHzandamaximumpowerofl･3kW･

Cerα∽わβ以merけレ0-∫ねgeCo椚あ〟∫rわ乃ノ

Figure2showsthequartZglasscombustor(556InmX57mmI.D.x2.5rrm

thickwitha5mmaPerturetOallowthebeamfromaCO21asertopassthrough)inside

themicrowavecavltythatwasusedtostudythee鮎ctofmicrowaveenergyonthe

COmbustionofpremixedmethane-airmixture･Alayerof5mmaluminabal1sensured

PrOPermixingoftheairandfuelfbllowedbyahoneycombceramic(150mmX50mm

diameterwithporesizeofl･5xl･5mm)topromotelaminarflowpriortocombustion.

Experimentsutilizedpnmaryandsecondaryco血bustioninordertopositiontheflame

ZOneCOntalnlngradicalsandfreeelectronsinthemicrowavefieldandintothepathof

thelaser beam.Rich methane-airmixture wasintroducedfrom the bottom ofthe

COmbustorandpnmaryflameWaSfbrmedonthesurfaceoftheceramichoneyco血b･

TheprlmaryCO血bustiongaswassubsequentlymetbyairflowlngthroughaquartz

glasstube(1･5mmthick,10mmO･D･,30Ⅱ皿abovethepathofthelaserbeam)from
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thetopofthecombustorproducingsecondaryCOmbustion･Co血bustionwascamied

outwith apremixed¢=1･14and a丘nal¢ =0･71･Microwavesirradiated the

combustionzoneat200,400,600,800andlOOOW,afterwhichthegalnOfthesystem

WaSCOmPuted.

(わわcαJ∫eト岬

Figure3showstheopticalset-uPfbrmeasunngthesmal1signalgalnOfthe

system.TheoriginalbeamfromaCO21aser(10･6FLm)wasmadetopassthrougha

ZnSebeamSPlitterandthendispersedbydiffusedmirrors･Theslgnalswerethen

detectedbytwoMCTphotodetectors,amPlinedandthenrecorded･Comparisonof

MCTratioswithmicrowaveexcitationversusMCTratioswithoutexcitationindicated

anattenuationorampli丘cationofinfraredradiation･

ResultsandDiscussion

勒柁∬β〟mgr

Figure4showsPyrexburnerMCTratiosasafunctibnofmicrowavepower･

Exceptforthedataat800W,al1theMCTratioswerelessthan1･OihdicatlngnOSignal

galn･Thismaybeduetothefactthatthepopulationofchemicalspeciesintheflame

absorbingmicrowaveenergywasverylowtoproduceanyslgmi丘cantChange･

Ce用椚わβ〟mer(恥0-∫ぬgeC(フmあ〟∫rわ乃ノ

Results of 2-Stage COmbustion experiments are Shownin Fig･5･

Amplincationofradiationwasobservedonal11evelsofmicrowavepowerasdepicted
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byMCTratiosgreaterthanl.0.AmaximumvalueofG=0.460wasobtainedwhen

thecombustionzonewasirradiatedbymicrowavesatlOOOWItispresumedthat

radicalsandfreeelectronsabsorbedmicrowavesandtheenergywastranSftrredtoCO2

moleculesthroughcollision･Thiscausedadepopulationofthelowerenergylevels

and accumulation ofmoleculesin the higherlevels thereby promptlng Stimulated

emissionofradiation.

InordertodetemineiftheincreaseinMCTratioswasaresultofampli丘cation

Ofradiationandnotsimplynaturalsignaldeviations,MCTratioswithcombustiononly

WereCOmParedwithMCTratioswithoutcombustion.Resultsindicateadifftrenceof

Only O･027%in MCT ratios con丘rmlng that theincreasein the ratios was due to

microwaveefftctsoncombustion.

TablelshowstheAnalysisofVariance(ANOVA)(Gomez,1984)performed

Onthedataobtaineduslng51evelsofmicrowavepowerand4replicatesinordertotest

ifdifftrentlevelsofmicrowavepowerhaveadistinctinfluenceonthesmal1signalgaln･

The relevant equations used are shown below Tablel.The difftrentlevels of

microwave power represent the treatments･Since the computed F valuein the

ANOVAtableislessthantal,ularFvalues at5%andatl%1evelofsigni丘canCe,

difftrenttreatmentsarenOtSlgni丘cantlydifftrent･hotherwords,thetestfai1edto

detectpracticaldifftrencesin51evelsofmicrowavepower･
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Conclnsion

TherewasnoslgnalgalnObservedinexperimentsutilizingthePyrexburner

fbrvariouslevelsofmicrowavepower･However,tWO-StageCOmbustionexperiments

utilizing aceramic burnerin a quartz combustoryielded a smallsignalgaln at a

premixedequivalenceratio,¢ofl･14anda缶nal¢OfO･71･Thissuggestsaviolation

ofthermOdynamic equilibriumandthe occurrence ofanon-Boltzmann distribution

i･e･POPulationinversion,facilitatlnglasingattheinfraredrangealthough statistical

analysisrevealsthatvarylnglevelsofmicrowavepowerwerenotslgni丘cantlydifftrent･

Appendix

C加甲血血椚げGαよ乃

BasedonFig.3,thelaserintensityratios,IIA,(withoutmicIVWaVeimzdiation)

andlA(withmicTVWaVeimldiation)were observed as voltage readings Yl/竹and

俳.Fromtheseratios,Weletrl=Yz′竹andr2=明afterwhichthedeteminant

Ofpopulationinversion,r2hlWaSCOmPuted･Iftheratior2hl>1･0,thenthereisagaln

Oran.amPli丘cationofradiation･Gainwascomputedas:G=(1几)ln(r2hl),WhereL

isthepathlengthinmeters(Itaya,1996)･

Nomenclatnre

G=gαれr2ルJ>J.OJ--づ

ム=血仇画=げm如正閏"d摘C加‖ヮ〟C7ちクα∫血g〟汀〟血co椚あ〟∫rわ乃ZO乃e

w助β〟J∽わ仰Wαγeよrrαdfαまわ乃J→

ち=血e那i秒げrαdfαfわ乃d∫dgおCfedわ〟Cr2クα∫扇わg肋r〟血co∽ム〟∫fわ乃ZO乃eW助
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血か捌脚躍如Ⅷ鮎血椚｢｣

ん=血e那i秒げ頑7ecred和d≠αrわ乃de毎CJedわ〟Cれ｢｣

〟Cr一肋汀〟り仇加ゎ∽花〃以ride

rJ=ん〟n竹ルンJ-づ

り=J汎俳J--ブ

Ⅵ=VOJねggeヴ以ルαJe和才げんJvJ

竹=VO如ggeヴ〟fvαJe乃fげ七Jvノ

β=eヴ〟ルαJe乃Ce和ね砂e抽ズi血叫｡｡加ノ砂eヱわズ励乃り∫わf｡旭棚r庇J-づ
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FigureandThbleCaptions

Fig.1PyrexBumer
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(2-StageCOmbustion)

Fig･3 0pticalsystemtomeasuregalninthesystem

Fig.4 PyrexBurnerMCTratios(r2〟1)asafunctionofmicrowavepower

Fig.5 Two-StageCOmbustionMCTratios(r2hl)asafunctionofmicrowavepower

Tbblel･StatisticalAnalysisfbr2-StageCombustionMCTratios
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