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Abstract

　 The 　RF 　thermal 　plasma 　system 　for　trcatment 　of 且y　ash 　from　a　melting 血 rnace 　has　been　proposed 　to　rc −

cover 　the　useful　metaLs 　and 　materials 　from　fly　ash．　In　basic　research ，　metallic　oxides 　particles　lnlected　into
therma玉plasma 　dissociate　into　 atQms ，　and 　 metals 　 are 　generated 　separately ．　 This　means 　that　the　thermal

plasma　process　can 　make 　it　possible　to　recover 　the　metals 　froln　fly　ash ．　 The　stab 藍ity　of　the 　RF 　plasma　is

essentiat　for　lnjecting　the　powder 　into　the　plasma　sequenti 烈ly，　An 　investigation　of　the　frequency　effect　on
the　properties 　of　RF 　plasmas 　has　been　carried 　out 　by　 comparing 　the　the｛〕retical 　and 　experimental 　results ，
and 　it　is　clear　that　a 　bwer　induction　frequency　generates　a　longer　and 　 narrower 　plasma　region ．　 To　pro−

duce　a　large　and 　stable 　RF 　plasma，　these　lhcoretical　and 　experilnelltal 　analyses 　are 　vaiuable ．
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3。1　は じめに

　工 業的 に熱 プ ラ ズマ が 最 も よ く利用 され て い る分 野 と

い えば，材料表面 コ
ー

テ ィ ン グ の た め の プ ラズ マ 溶射 と

廃 棄 物 の プ ラ ズ マ 溶 融 固 化 処 理 ［1］で あ ろ う．特 に後 者

は，本特集 に 示され る よ うに，近年 の 環境問題の ク U 一

ズ ア ッ プ に伴 い
， 熱 い 注 目を浴 び て い る分野 で あ る とい

え よ う。こ れ らの 用 途 に 主 と して 用 い られ る熱 プ ラ ズ マ

源 は ，金 属 電 極 間 の 直流 放 電 に よ り発 生 す る プ ラズ マ を

使 用 す る，い わ ゆ る DC ア
ーク プ ラ ズ マ で あ る，そ の 一

方 で ，熱 プ ラ ズ マ 源 と して 高周波放電 を用い る RF プ ラ

ズ マ を廃棄物処理 に 適用 した 例も実規模 レ ベ ル で 稼動 し

は じめ て い る ［21．RF プ ラ ズ マ を 用 い る こ と の 利点 と

して は，反 応 容 器 内に 金 属 電 極 が な い ため 電極 寿命の 開

題が な い こ と，さ らに 使用で き る 放電 ガ ス の 種類が 多 く

処理 対 象に 適 した ガ ス の 選択 が 可 能な こ と等が あげ られ る．

　著者 らは，こ の よ うな RF プ ラズ マ の 廃棄物処理 へ の

適 用 を考 え，都 市 ご み焼 却灰 の 溶融 炉 か ら発生 する 溶融

飛灰 を処理対象 と し た ，プ ラ ズ マ 装概の 開発 を 行 っ て い

る．本 稿 で は，溶 融 飛 灰 の 無 害化 処 理 に 適 用 す る た め の

RF プ ラ ズマ 装撒に つ い て ，その 開発 コ ン セ プ トと研究

の 現 状 につ い て 紹介す る．

3．2　RF プラ ズマ に よ る溶融飛灰 処理 シス テ ム

　　　の 基本概念

　都市 ご み 焼却炉か ら排出 され る 灰 の うち，電気集塵器

あ る い は バ グ フ ィ ル タ 等で 捕集 され る 飛灰は，改正 廃棄

物処理 法で 特別 管理
．一

般廃棄物に 指定 され，厚生大 臣 が

指 定 す る 中 聞処 理 方 法 に よ り処 理 を行 う必 要 が あ る．中

間処理 方法の
一

つ で あ る 溶融 固化法 は，体積の 減少 に よ

る 埋 め 立 て 地の 延命化，固 化体中 で の 重金属 の 安定性 ，
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そ して ス ラ グの 再利用 とい っ た 特徴 を有 して い る ．溶融

固 化法で は ス ラ グ と 同 時に ，重 金属 類 が濃縮 さ れ た溶 融

飛 灰 が灰 処 理 量 の 10％ 程 度 発 生 し，こ の 溶 融 飛灰 は，

現状で は セ メ ン ト固化 や薬剤 固化等 の 処理 を経 て埋 め しk

て られ て い る．溶 融 飛灰 は飛灰 と比 較 して Pb，　Zn 等 の

含有量 が 多く，こ れ を 回収 で きれ ば 溶融飛灰が非鉄金属

と し て の 原料 的価値 を持 つ こ とに な る．す な わ ち，溶 融

飛灰 中 に 濃縮 さ れ た有用 金 属類 を 山元 還 元可 能 な 品位 で

回 収する こ とが で きれ ば リサ イ ク ル が 両∫能とな る．こ の

考えに基づ い て薬 剤 を用 い た湿式 処 理 が 検討 され て い る

［3，4］．

　 そ れ に 対 す る 方法 と して，溶 融 飛 灰 中の 有 用 金 属 成 分

を 回収 す る た め の 乾 式処 理 方法 と して RF 熱プ ラ ズ マ を

用 い たシ ス テ ム の 構築を 目指 して い る．これ は熱 プ ラ ズ

マ を化学的 に高活性 な高温熱源 と考 え た プ ロ セ ス をベ ー

ス に して お り，そ の 概要を Fig．1 に示す．溶融 固化炉

の 集 塵 設 備 か ら排 出 さ れ た溶 融 飛灰 を，高温 （
〜 10，000

K ） の RF プ ラ ズ マ 中 に投 入 する こ とで ，灰粒子 は 瞬時

に蒸発 し原 子 ・分子 レ ベ ル に まで 分解 され ， 溶 融 飛灰 中

に酸化 物 と して存在 して い る Pb や Zn は 金 属単体 とな

る，こ の 中か ら金 属原子 とその 他 の 成分 （ア ル ミ ナ，シ

リ カ 等） を個 々 に凝 集 させ て や る こ と に よ り，金 属成 分

を分離す る こ とが 可能 に な る ．こ の 方式の 特徴 は 以 下 の

とお りで あ る．

　
・
膚価物 と して 再利用 可 能な 形態で 金属成分を 分離

・

　　同収する

　
・溶 媒 や 薬 品 を使用 しな い 乾 式 処 理 で あ り，水 処 理 が

　　不要

　 ・高速か つ 連続処理 が 可 能

　
・装 置が 単純 で コ ン パ ク ト

　
・プ ラズ マ 発 生 部に 電極を使用 しない ため，消耗部が

　 　 少 な い

現在，本 シ ス テ ム を 実現す る た め 下記 の 技術課題 に 関 し

て検討を行 っ て お り ， そ の うち  ，   につ い て得 られ た

基 礎的な知見 の 概要 を次節以 下 で 述べ る．

　  プ ラズ マ に よ る 金属成分の 単離プロ セ ス 確認

　  RF プ ラ ズ マ の 安 定化 ・大 型 化

　  実 飛灰 か らの 金 属成 分 単離特性 の 把握

　  金 属成分 と他成分 （シ リ カ，ア ル ミ ナ等） との 分

　　別 方法確立

3．3　プラズ マ 反 応の原理検証

　溶融飛 灰 に含有 さ れ る 金属 成分 が，熱 プ ラ ズ マ 中 で 原

子状 態 に ま で 解離 さ れ るか 否か は本方式の 基 本 に 関わ る

Pl

◎　Fly　 ash

il

Meta ；s

Fig．1　 Conceptional 　 view 　 of 　RF 　thermal　 plasma 　treatment

　 　 　 syStem 　of 　fly　ash ．

第
一・

の 問題点で ある ．こ の 点を確認する た め に，まず 金

属酸化物粉末を用 い て 分解 ・還 元特性 を調 べ ，さ ら に 溶

融 飛灰 の 成 分 の
一

部 を模擬 し た 試料 に よ り複数 成 分 の 分

解 ・還 元 特性 の 調査 を行 っ た．

　溶融飛 灰 中の 有仙 金 属類 （Pb，　Zn 等） は，　 般 に 金

属酸化物の 形態で 存在 して い る と考え られ て い る．そ こ

で 最初 に，溶融飛 灰 中 の 含有比 率が 比 較的 高 い 金属酸化

物 に つ い て 個 別 に 分解 ・還 元 特性 を 評価 した ．一
例 と し

て PbO 粉末 を RF 熱 プ ラズ マ に導入 した場合 の 組成変

化 ， プ ラ ズ マ 反応 過程 につ い て の 定性的な調査結果 を述

べ る．

　使 用 した PbO 粉末は 平 均 粒径 15 μm の 市販品で，こ

れ を プ レ
ート電 力 30kW ，発振周波数 4MHz の RF 熱

プ ラ ズ マ 中 に導入 し た （Fig．2 参照 ），プ ラ ズ マ 雰囲気

ガ ス を Ar／H2 混合 ガ ス と し た 時に ，プ ラ ズ マ 下 流側 に

設概 した水冷 トラ ッ プ表面 に付着 した粒子 を採 取 し，X

線 回折 （XRD ＞，　 X 線光 電 子 分 光 （XPS ） お よ び 走査

型 電 予 顕 微 鏡 （SEM ） に よ り観察 し た ．同 時 に プ ラ ズ

マ か ら の 発光 ス ペ ク トル をモ ニ タ し ，
プ ラズ マ 中 に存 在

す る物質 を 同定 した．

　得 られ た物 質の XRD 解析か ら，プ ラ ズ マ 処理に よ り

金 属 Pb が 生 成 して い る こ とが わ か っ た，金属 Pb の 生

成率 を正確 に算 出 す る こ と は 困難 で あ るが，XPS の ピー

ク分 離 等 に よ り80〜ge ％ 程 度 と予 想 さ れ る．こ の 時の

発 光 ス ベ ク トル を Fig．　3 に 示す．出現 し た ス ペ ク トル
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Induc
　 coil

Powder

tor

Fig．2　Schematics　 of　 experimental 　 set −up 　 fQr　 powder 　 in−

　 　 　 jection．

線 は ほ ぼ す べ て Pb 原 子 ・イ オ ン ，　 Ar 原 子，　 H 原 子 に

帰属で き，また こ の 領域 に 出現 が 予 想 さ れ る ［5］PbO の

ラ イ ン が 検 出 さ れ な か っ た こ とか ら，
PbO は プ ラ ズマ

中で 大部分が Pb 原子
・イオ ン に まで 解離 して い る と予

想 され る． SEM で プ ラズ マ 処 理 後の 物質 の 表面形態を

調 べ る と，出発 物 質 よ り も微 細 化 さ れ て お り，ま た，プ

ラ ズ マ 処理 後 の 物質中に 微量 に 存在す る PbO も出発物

質 と は 結 晶 形 態 が 異 な っ て い る こ と か ら，
PbO 粒 子 は

熱 プ ラ ズ マ 中に 投 入 さ れ る と瞬時 に 固体→液体→気体 と

い う過程を経て ，Pb と 0 に まで 解離す る が，プ ラ ズマ

の 高 温 場 を離 れ る に従 い ，H の 存在 に よ り Pb と 0 との

再結合 が 抑制 さ れ ，結果 と し て 金 属 Pb の 粒子 と し て 固

化す る と考 え られ る．

　 1種類 の 金属酸化物 に 対 して 熱 プ ラ ズ マ が分解
・
還元

作用 を有す る こ とが定性的に確認で きたが ，実際 の 灰 に

よ り近 い 物質に 対 す る プ ラ ズ マ 処 理 の 効 果 を確認 す る た
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Fig．4　XRD 　spectra 　of 〔a）starting 　material ｛SiO2／PbO ／ZnO

　 　 　 mixed 　pQwder ），〔b｝recovery 　materiaL 　 from　water −

　 　 　 cooled 　trap．

め，3種類 の 金属酸化物粉末を混合 して 調整 した模擬灰

を熱 プ ラ ズ マ に投入 し，そ の 組成変化 を XRD で 調 べ た

結 果 を Fig．4 に 示 す．出発 物 質 は Fig．4 （a ）に 示す よ う
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に SiO2 （40　w し％ ）＋ PbO （30　wt ％〉＋ ZnO （30　wt ％ 〉の 混

合 粉 末 で あ るが，Arf
’
H2 プ ラ ズ マ 投 人 後 に 同収 した物

質 中 に は Fig、4 （b）の よ うに 金 属 Pb ，金 属 Zn が 存在す

る こ とが わ か る．ま た こ の 回 収物質を SEM ，
　 TEM

， 電

子回折等 に よ り観察す る と， E記 の 金 属 Pb，金 属 Zn

は 0．1μm 前後 の 微小結晶粒子 に な っ て い る こ と も明 ら

か に な っ た．複 数 の 金属 酸 化 物 の 混 合 粉 末 に 対
．
して も，

熱 プ ラ ズ マ は 分解 ・還 元作用 を持 つ こ とが 確認 で きた．

3。4 プラズ マ 大型化 と安定化のための基礎検討

　 固体粉末粒子 が投入 され た状態 で 熱 プ ラ ズマ 反応を安

定 か つ 連続 的 に 進 行 させ るた め には，熱 プ ラ ズ マ 自体 の

安定性，すな わ ち，大 量 の 溶融飛灰 の 投 入が
．
卩∫能な大型

で安 定な プ ラ ズマ を点弧 ・維持 す る こ とが 大 きな課 題 と

な る．さ らに シ ス テ ム 構成 の 容易 さ を考慮す る と人気圧

条件
．
ドで の プ ラ ズマ 維持が 望 まれ る．プ ラ ズマ ト

ー
チ構

造 や 放 電 条 件 を最 適化 す る に あ た り，熱 プ ラ ズ マ の 数 値

解析 と計測が 重 要 な予 備的知見 を与 え る．そ こ で ，Ar

熱 プ ラ ズマ に H2 を混 入 した モ デ ル の 数 値 解 析 を行 い ，

印加電 界の 周波数
・冠 力等 の 違 い に よる影響 を計算 に よ

っ て 求め る と同時 に，実測 デ
ー

タ との 対比を行 っ た ［6］．

　 数値 解 析 か ら熱 プ ラ ズ マ の 温 度場 ，速 度 場，濃 度 場 の

分布等 を求 め る こ とが で きる が ，こ れ は 基 礎 方程式 と し

て ．：次元 の 連 続 の 式 ， 運 動 量 保存式 ，
エ ネ ル ギー保存式

お よび 成分保存式 を た て ，そ れ ら を SIMPLER （Semi −

Impl三cit　 Method 　 for　 Pressure−Linked　 Equation　 Re −

vised ）法 を改 良 した SIMPLEC 法 ［7］を利 用 し て 解 くこ

とに よ り得 ら れ る．基 礎方程式 に 現 れ る 電流密度，磁束

密 度 ， 電 場 につ い て は電 場 を変 数 と したマ ク ス ウ ェ ル 方

程式 を解 くこ とに よ り求 め た．本稿 の モ デ リ ン グで は以
．
ドに示す よ うな仮定を用 い た．

　 11淀 常 状 態 で 軸 対 称 で あ る．

　〔2｝層流で ある ［8］．

　1：3電 離 に 関 して は LTE （局 所 熱 平 衡 ）が 成 り立 つ ［9］．

　　 た だ し水素 の 解離
・
再結合反応速度 は 考慮す る．

　〔4：庫力お よ び粘性 に よ る 散逸 は無視す る．

　 （5｝光学 的 に 薄 い ．

計算 に 用 い たモ デ ル を Fig．5 に，計算条件 を Table　l に

そ れぞ れ 示す．

　計 算 結 果 の
一

例 を Fig．6 に示 す．こ れ は 高 周 波 電 界

の 周 波 数 が 4MIIz と 0．5　MIIz の 場 合 の プ ラ ズ マ トーチ

内部 の 等温線図 を表 し，図 中の 数字が 温度 （K ） に 対応

して い る．誘導電 流 の ジ ュ
ール 加 熱 に よ りコ イル 領 域 に

お い て 10，000K 以 上 の 高温領 域 が 発 生 して い るが ，こ

r3r2

inlection
tube

」
』

』

滋
r1rt

Rc

　　　　ユ

Coii

r講

　　　↑
　Center　axis 　of 　discharge　 tube
Fig　5　Geometry 　 of　the　 calctilation 　domain 　 of　the 　 RF

　 　 　 PIasma 　torch．

Tabie 　 1Parameters 　 of　 the　 RF 　 plasma 　torGh　 using 　 for

calculation 　 model ．

Torch　powef
Working 　frequency
Pressure
Coil　radius （Rc）
Coil　tum 　number

Disね nce 　to　frontal　end 　of　coil （Lt）
Distance　to　rear　end 　of　coi1（Lr｝
Wa 旧 hichness　of　qua吐z　tube （w ）
lnsertion　length　Of　Steel　tube（Lt）
Torch ［ength （L1｝
Fbw 　rate　of　carriergas （Ar｝
Fbw 　rate　of　sheath 　gas（Ar）
Flow　rate　of　sheath 　gas（H2）
lnner　radius 　of　lnjection　tube（r1｝
O 凵ter　radius 　of　inlectiOn　tube （rt）
lnner　radius 　of　outer 　SIOt　（r2）
Outer　radlus 　of　outer 　s【ot　（r3）
lnner　radius 　of　quartz　tube　（r2）

60．OkWO
．5−4MHz

lOl ．3kPa
56．5mm223mm80mm1

．5mm45mm240mm21iterslmin

201iters！min
2．651iters／min
1．Omm4
．5mm39mm41mm55mm

の 高温 傾域 は プ ラ ズマ トーチ の 中 心 軸 か らず れ た位 置 に

現 れ る こ とが わか る．こ れ は RF プ ラ ズ マ に 特有 の 表皮

効果 に よ っ て 説明で き る．こ の よ うな
「 ドーナ ツ 構造」

の た め ，プ ラ ズマ ト
ー

チ の 中 心 軸 か ら試料 の 導人 が 容 易

に な る こ とが 期 待 で き る．浸 透 深 さは低 周 波 数 ほ ど大 き

くなる が，こ の こ と は 周波数が低 い 場合 に は 高温領域が
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よ りプ ラ ズ マ 内 部 に 存 在す る 計 算結 果 に 反 映 され て い

る ．さ ら に 周波数が 低 い 場合に は ，高温 領域 が ガ ス 下 流
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Fig．6　1sotherms 　in　Ar−H2　plasmas，〔a｝at　4　MHz ，〔b）at　O．5
　 　 　 MHz ．

側 に伸 び，また誘導 コ イル の 内側の 放電管壁近傍 に 低温

領 域 が 広 が っ て い る，す な わ ち プ ラ ズ マ 領 域 が 組 く長 く

な っ て い る こ とが わか る．

　−L述 の ような周 波 数 の 効果 を ， 実 際 の プ ラ ズマ トーチ

の 観測か ら確認 して み る．実験 に用い た熱 プ ラ ズマ ．トー

チ は Tab ！e 工 に あげた計算条件 と同
一

の サ イズ ・形状 で

あ る ．こ の 1・一チ を用 い て ，O．5　MHz ，75　kW の 大 気 圧

Ar ／H2 の 発 生 に 成功 し た ．プ ラ ズマ 領域 の 観測 は ，空

冷 CCD カ メ ラ を用 い て プ ラ ズマ か らの 全 発 光 （ただ し

波長領域 300　nm
〜1　ym ） をモ ニ タ し，発光領域 が プ ラ

ズ マ 領域 に相当す る と仮定 した．数値解析 モ デ ル とは，

誘導 コ イ ル の タ
ーン 数 ・コ イ ル 長，投 入 電 力 ，ガ ス 流 量

等 の 点で 異な っ て い る た め ，あ くま で も傾向を比 較す る

に と ど め る．Fig．7 に RF 入 力 40　kW ， （a）4MHz ， ｛b）
0．5MHz の 場合の Ar ／H2 プ ラ ズ マ の 発光領域 を示 し，

（c＞
〜

（e）は発光強度の 直径方向強 度分布 を相対比 較 した

一

（a）4MHz （b＞0．5MHz
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Fig．7　EmissiQn 　 regions 　from 　Ar−H2　plasmas，｛a ｝at　4　MHz ，〔b｝at 　O、5　MHz ，　 and 　 intenslty　distrlbutions　of 　emission 　abng 　the　dia−

　 　 　meter ，｛c ｝at　25　mm 　upstream 彳rom 　middle 　 of　coil　 region ，｛d）at　 middle 　 of　coi ｝region ，（e）at　30　mm 　downstream 　fronl

　 　 　m ；ddle 　of 　coil　 region ．
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結果 で あ る．誘 導 コ イ ル は，各 凋 波 数 に対 して 回路 的 に

最適化を図 っ た タ
ー

ン 数の もの を使用した，4MHz の 場

合は ， 発 光 強 度 の 強 い 領域 が 短 くプ ラズ マ 領域 全体 も短

い の に 対 し，0．5MHz で は発光領域が 長 くそ の 強度分布

も フ ラ ッ トな 部 分 が 多 くな っ て い る．た だ し発 光領域 の

幅は 4MHz の ほ うが 若 干広 い よ うで あ る．

　 こ の 結 果 は，先述 した 数値解析 の 結果 と非常 に 良く似

た 傾 向 を示 して い る，つ ま り ， 低 周 波 数 ほ どプ ラ ズマ の

高温領域 は 長く細くな る とい う表皮効果の 影響 を 計算 と

実 測 の 両 面 か ら確 認 す る こ と が で きた ．こ こ で は 高温 場

の 広 が りをプ ラ ズ マ 領域 に 置 き換 え て 検 討 した が，さ ら

に ガ ス 流 や 反応種 の 濃度分布等 も考慮す る こ と に よ っ

て ，飛灰 を導入 しや す く ， また 飛灰 の 還
．
元 反応 が 素早 く

確実に 進行する よ うな プ ラ ズマ トーチ の サ イ ズ ・
形状，

放 電 条件 を，数値 解 析 に よ り予 想 す る こ と が 可 能 で あ る

と考 え ら れ る ，

3．5　おわ りに

　以 上 述べ て きた よ うに，RF 熱 プ ラ ズ マ を用 い た溶融

飛 灰 の 無 害化 処 理 プ ロ セ ス の 基礎検討 を 行 っ て お り，現

在 まで に，熱 プ ラ ズ マ 反 応 に よ る有 用 金 属 類 の 分 離 同 収

の 可 能性が 原理 的 に確認で きた．また 木プ ロ セ ス に 不可

欠 な安定か つ 大 型 の プ ラ ズ マ トーチ 開 発 を加速す るた め

に，RF プ ラ ズマ の プ ラ ズ マ 特性 を 数値解析 や 光学計測

等 の 手段 を用 い て 評 価 して い る．

　今後，実際 の 溶融飛灰 に 対す る プ ラ ズマ 処理の 効果 を

確 認 し，全体処理 シ ス テ ム の 構築を推進す る予 定 で あ る．
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