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Pd/C触媒による鈴木-宮浦反応を利用した 
5-アリールイソフタル酸類の合成 
毛塚 智子*1 陳 曦杰*2 倉橋 知温*3 

 
Pd/C-catalyzed Suzuki–Miyaura Coupling for the Synthesis of Symmetrical 

5-Arylisophthalate Derivatives  
 

by 
 

Satoko KEZUKA*1, Xijie CHEN*2 and Tomoharu KURAHASHI*3

(Received on Mar. 31, 2021 and accepted on Jul. 7, 2021) 
 

Abstract 
    Aromatic dicarboxylic acids are used as precursors for polymers that have excellent thermal, chemical, and 
radiation resistance. 5-Arylisophthalic acids are such precursors and can modify the aromatic ring in various 
ways. Various symmetrical 5-arylisophthalates and 5-arylisophthalic acids were prepared by 10% Pd/C catalyzed 
Suzuki–Miyaura cross coupling of the corresponding 5-bromoisophthalates or 5-bromoisophthalic acid and 
arylboronic acids. The reactions proceeded at moderate temperature to afford symmetrical 5-arylisophthalate and 
5-arylisophthalic acids with high yields and high selectivities.  
 
Keywords: Pd/C, Suzuki–Miyaura coupling, 5-Arylisophthalate, Transition metal 

 
 

1．緒言 
 

 炭素－炭素結合形成反応は有機化合物の骨格を構築

する手段であり，医薬品や農薬，有機 EL 材料など精密

化学製品の合成において重要な位置を占めている．特に，

ベンゼン環が複数連結したビフェニルなどの骨格構造は

様々な有機材料にもみられ，望みの位置で高効率に結合

を形成するための手法の開発は不可欠である．代表的な

方法として，2010 年にノーベル化学賞を受賞したクロス

カップリング反応が挙げられる 1-4)．その１つである鈴木

－宮浦反応 5,6)は有機ホウ素化合物と有機ハロゲン化物

のカップリング反応で，塩基存在下でパラジウム触媒な

いし安価なニッケル触媒を触媒とする炭素－炭素結合形

成反応であり，これまで困難とされてきた sp2 炭素を反

応点とする基質を用いる反応を可能としてきた．この反

応は，単純な芳香族－芳香族カップリングだけでなく，

ヘテロ芳香族とのカップリングやヘテロ芳香族同士のカ

ップリングに適用可能である．さらに，反応条件を検討

することにより置換基の立体的ないし電子的な影響を受

けることなく効率的な反応が進行する．これまで均一系

触媒を利用した反応例が数多く報告されてきたが，不均

一系触媒，特に Pd/C を利用した研究も活発に行われて

いる．1994 年，Buchecker らは初めて，Pd/C を触媒とす

る鈴木－宮浦反応を報告した 7)．Gala らは 1997 年にこの

方法を用いてキログラムスケールで 4’-フルオロビフェ

ニル酢酸を 8)，1999 年には Ennis らもキログラムスケー

ルで欝病治療薬の製造を行っている 9)．2002 年，平尾ら

はヨードフェノールとフェニルボロン酸のカップリング

で Pd/C 触媒の再使用が可能であることを報告した 10)．

2005 年には，佐治木らが加熱条件や配位子の添加を必要

としない効率的かつ適用範囲の広い芳香族臭素化合物と

フェニルボロン酸とのカップリング反応を報告した 11,12) 
(Scheme 1)． 

 

 

 (Buchecker, 1994)7) 

 
(Gala, 1997)8) 
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(Ennis, 1999)9) 

 
(Hirao, 2001)10) 

 

(Sajiki, 2005)11,12) 
Scheme 1 Pd/C catalyzed Suzuki-Miyaura coupling. 

 
当研究室ではこれまでに，様々な官能基をパラ位に有

するフェニルアセチレン類とメチルプロピオレートの環

化三量化をおこない，高分子材料のモノマーとして利用

可能な 3,5-ジアリール安息香酸類および 5-アリールイソ

フタル酸類の合成を試みた 13)．3,5-ジアリール安息香酸

類の合成では，[Ir(cod)Cl]2/F-dppe錯体触媒を用いること

により高収率かつ高選択的な合成を可能としたが，5-ア
リールイソフタル酸類の合成では，[Rh(cod)Cl]2/F-dppm
錯体が最適な触媒であることを見出したものの副生成物

も 30％程生成した．そのため，5-アリールイソフタル酸

類の新たな合成法として鈴木－宮浦反応を 5-アリールイ

ソフタル酸類の合成に利用すれば，効率的で触媒の再利

用も可能な環境にやさしい合成法に転換できると考えた．

鈴木－宮浦反応を利用するメリットとして，望みの位置

に置換基を導入した基質を用いれば望みの位置で結合を

形成できるカップリングの特徴を利用することにより位

置異性体の生成を考慮する必要がないことも挙げられる．

そこで，様々な官能基を有する芳香族ボロン酸と 5-ブロ

モイソフタル酸のカップリングをおこない，5-アリール

イソフタル酸類の効率的な合成を試みた． 
 

2．実験 
 
2.1 試薬および一般的測定方法 

 ジエチルエーテルは，市販の溶媒に脱水剤として金属

ナトリウムを加え， 二時間還流後蒸留することにより得

た．他の試薬は，市販品をそのまま用いた．TLC はメル

ク株式会社から購入したシリカゲル 60 F254，アルミニウ

ムシートを，カラムクロマトグラフィーは関東化学株式

会社から購入したシリカゲル (シリカゲル 60N (球状，中

性)，63-270 µm) を用いた．1H NMR および 19F NMR の

測定にはブルカー社製 DRX-500 (500 MHz) を使用し，テ

トラメチルシランを内部標準物質とした． 
 
2.2 原料の合成 

 5-ブロモイソフタル酸は文献に倣い，過マンガン酸カ

リウムを用いる 5-ブロモ-m-キシレンの酸化 14)ないしイ

ソフタル酸の臭素化 15)により合成した．5-ブロモイソフ

タル酸ジメチルは，5-ブロモイソフタル酸のエステル化
15)により合成した．4-メチルフェニルボロン酸 16)，4-フ
ルオロフェニルボロン酸 17)，4-カルボキシフェニルボロ

ン酸 16)，ペンタフルオロフェニルボロン酸 17)は，文献に

記載の方法により合成した． 
 
2.3 鈴木－宮浦反応 

2.3.1 5-(4-ヒドロキシメチルフェニル)イソフタル酸ジ

メチル (3aa)の合成 
 50 mL二口ナスフラスコに 10%Pd/C (30.4 mg, 0.0288 
mmol)，5-ブロモイソフタル酸ジメチル (1a, 273 mg, 1.01 
mmol)，4-(ヒドロキシメチル)フェニルボロン酸 (2a, 162 
mg, 1.07 mmol)，炭酸カリウム (399.3 mg, 2.89 mmol)を入
れ，窒素置換した後，メタノール (4 mL)と水 (0.4 mL)
を加えて 24 時間室温で撹拌した．ガラスフィルター 
(G4)を用いて反応液を濾過し，ろ液を濃縮した．シリカ

ゲルクロマトグラフィー (CH2Cl2 : MeOH = 1 : 1)にて精

製し，白色固体 189 mg (収率 63 %)を得た． 
1H NMR (500 MHz, CDCl3) δ(ppm) 3.97 (s, 6H), 4.75 (s, 
2H), 7.46 (d, J = 8.2 Hz, 2H), 7.62 (d, J = 8.2 Hz, 2H), 8.42 
(d, J = 1.6 Hz, 2H), 8.62 (t, J = 1.6 Hz, 1H). 
 
2.3.2 5-フェニルイソフタル酸 (3cb)の合成 
 50 mL二口ナスフラスコに 10%Pd/C (36.1 mg, 0.0289 
mmol)，5-ブロモイソフタル酸 (1c, 280 mg, 1.14 mmol)，
フェニルボロン酸 (2b, 141 mg, 1.16 mmol)，炭酸カリウ

ム (84.9 mg, 0.601 mmol)を入れ，窒素置換した後，メタ

ノール (5 mL)と水 (0.5 mL)を加えて 48時間室温で撹拌

した．ガラスフィルター (G4)を用いて反応液を濾過し，

少量の飽和炭酸水素ナトリウムを入れた後，濃塩酸を

pH=1 になるまで加えた．沈殿物を濾過して真空乾燥し

たところ，白色固体 268 mg (収率 87%)を得た． 
1H NMR (500 MHz, d-DMSO) δ (ppm) 7.46 (t, J = 7.3 Hz, 
1H), 7.54 (t, J = 7.4 Hz, 2H), 7.75 (d, J = 7.4 Hz, 2H), 8.38 
(d, J = 1.5 Hz, 2H), 8.47 (t, J = 1.5 Hz, 1H), 13.4 (brs, 2H). 
 

5-(4-ヒドロキシメチルフェニル)イソフタル酸 (3ca)，
5-(4-メトキシフェニル)イソフタル酸 (3cc)，5-(4-メチル

フェニル)イソフタル酸 (3cd)，5-(4-フルオロフェニル)
イソフタル酸 (3ce)，5-(4-カルボキシフェニル)イソフタ

ル酸  (3cf)，5-(ペンタフルオロフェニル)イソフタル酸 
(3cg)は，化合物 3cb と同様に合成した．  
 
5-(4-ヒドロキシメチルフェニル)イソフタル酸 (3ca)： 
収率 83％，白色固体． 
1H NMR (500 MHz, d-DMSO) δ (ppm) 2.58 (s, 1H), 4.58 (s, 

Pd/C, Na2CO3

MeOH/H2O

BrN

O

+ B CO2H
HO

HO

N

O

CO2H

93-96%

0.3 mol% Pd/C, K2CO3

OH

+

OH

X = I, Br

ArB(OH)2 H2O
X X
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+
EtOH/H2O(1/1), r.t.
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2H), 7.48 (d, J = 7.4 Hz, 2H), 7.73 (d, J = 7.4 Hz, 2H), 8.43 
(d, J = 1.6 Hz, 2H), 8.47 (t, J = 1.5 Hz, 1H), 13.5 (brs, 2H). 
5-(4-メトキシフェニル)イソフタル酸 (3cc)： 
収率 76％，白色固体． 
1H NMR (500 MHz, d-DMSO) δ (ppm) 3.82 (s, 3H), 7.08 (d, 
J = 8.8 Hz, 2H), 7.70 (d, J = 8.8 Hz, 2H), 8.33 (d, J = 1.6 Hz, 
2H), 8.40 (t, J = 1.6 Hz, 1H), 13.4 (brs, 2H). 
 
5-(4-メチルフェニル)イソフタル酸 (3cd)： 
収率 90％，白色固体． 
1H NMR (500 MHz, d-DMSO) δ (ppm) 2.37 (s, 3H), 
7.24-7.38 (m, 2H), 7.55-7.73 (m, 2H), 8.36 (d, J = 1.6 Hz, 
2H), 8.43 (t, J = 1.6 Hz, 1H), 13.4 (brs, 2H). 
 
5-(4-フルオロフェニル)イソフタル酸 (3ce)： 
収率 84％，白色固体． 
1H NMR (500 MHz, d-DMSO) δ (ppm) 7.35 (t, J = 8.7 Hz, 
2H), 7.73 (t, J = 8.0 Hz, 2H), 8.36 (d, J = 1.2 Hz, 2H), 8.45 
(d, J = 1.2 Hz, 1H), 13.4 (brs, 2H). 
19F NMR (471 MHz, d-DMSO) δ (ppm) -114.0. 
 
5-(4-カルボキシフェニル)イソフタル酸 (3cf)： 
収率 95％，白色固体． 
1H NMR (500 MHz, d-DMSO) δ (ppm) 7.24-7.38 (m, 1H), 
7.55 (d, J = 7.5 Hz, 2H), 8.34 (d, J = 1.6 Hz, 2H), 8.43 (t, J = 
1.6 Hz, 1H), 13.4 (brs, 3H). 
 
5-(ペンタフルオロフェニル)イソフタル酸 (3cg)： 
収率 73％，白色固体． 
1H NMR (500 MHz, d-DMSO) δ (ppm) 8.43 (d, J = 1.2 Hz, 
2H), 8.47 (d, J = 1.5 Hz, 1H), 13.5 (brs, 2H). 
19F NMR (471 MHz, d-DMSO) δ (ppm) -162.3, -154.1, 
-132.4. 
 
2.3.3 5-(4-ヒドロキシメチルフェニル)イソフタル酸ジ

ベンジル (3aa)の合成 
30 mL二口ナスフラスコに 5-(4-ヒドロキシメチルフェ

ニル)イソフタル酸 (271 mg 0.997 mmol)、炭酸カリウム

(881 mg, 6.37 mmol)を入れ，窒素置換した後，臭化ベン

ジル  (359 mg 2.94 mmol)とジメチルホルムアミド  (6 
mL) を加えて 40 時間室温で攪拌した．ガラスフィルタ

ー (G3)を用いて反応液をセライトろ過し，ろ液をジクロ

ロメタンで３回抽出した後に抽出液を硫酸マグネシウム 
(無水)で乾燥した。シリカゲルカラムクロマトグラフィ

ー(CH2Cl2 : MeOH = 9 : 1) にて精製し，白色固体 369 mg 
(収率 82 %)を得た。 
1H NMR (500 MHz, CDCl3) δ(ppm) 4.72 (s, 2H), 5.39 (s, 
4H), 7.32-7.47 (m, 12H), 7.58 (d, J = 8.3 Hz, 2H), 8.43 (d, J 
= 1.6 Hz, 2H), 8.69 (t, J = 1.6 Hz, 1H). 
 

3．結果及び考察 
 
3.1 溶媒・溶媒量の検討 

鈴木－宮浦反応では様々な溶媒を利用することが可能

であるが，多くの場合水と有機溶媒の二層系を選択する

ことが多い．その理由として，水溶性の高い塩基と基質

の双方を溶解して反応の進行を促進することが挙げられ

る．また、触媒と溶媒の組み合わせ，官能基の溶解性や

反応性に与える影響も考慮する必要がある．そのため，

Pd/C 触媒による鈴木-宮浦反応を利用した 5-アリールイ

ソフタル酸類の合成における溶媒を検討した (Table 1)． 
 佐治木らの報告 11,12)を参考に，極性の高い有機溶媒と

水を組み合わせ用いてジメチル 5-ブロモイソフタル酸 
(1a)と 4-ヒドロキシメチルフェニルボロン酸 (2a)の反応

を検討したところ，メタノールと水の組み合わせが最も

良かった(Entries 1-4)．次に，水の割合を変えて同様の検

討をしたところ，4 mL のメタノールに対して水を 0.4 mL
加えた溶媒を用いる条件が収率 63％と最も良い結果を

与えた  (Entries 4-8) ．最も収率がよかった溶媒比

（MeOH/H2O = 10/1）での総溶媒量を検討したが，収率

が 63%を超えなかった (Entries 9,10)．水の割合だけでな

く総溶媒量が収率に影響したことから，基質や塩基が溶

解する必要があるものの，溶媒の増加は基質や触媒の衝

突頻度の低下を招くため収率の低下に繋がったと考えて

いる．溶媒の入手容易さも考慮すると，Entry 6 に示した

条件で検討したときに最も良好な収率で目的物が得られ

たことから，以降の実験ではこの条件を採用することに

した。 
 

Table 1 a) Effect of solvents. 

 

Entry Solvent (mL) Yield (%) 
1 DMF/H2O 4/0.8 46 
2 DME/H2O 4/0.8 34 
3 EtOH/H2O 4/0.8 32 
4 MeOH/H2O 4/0.8 52 
5 MeOH/H2O 4/0.2 35 
6 MeOH/H2O 4/0.4 63 
7 MeOH/H2O 4/1.6 47 
8 MeOH/H2O 4/3.2 45 
9 MeOH/H2O 2/0.2 44 

10 MeOH/H2O 8/0.8 36 
a) 10% Pd/C (0.03 mmol), dimethyl 5-bromoisophthalate (1.0 mmol), 
4-(hydroxymethyl)phenylboronic acid (1.1 mmol), K2CO3 (3.0 mmol), r.t., 
24 h. 

 
3.2 イソフタル酸ないしイソフタル酸エステルの検討 
 ジメチル 5-ブロモイソフタル酸 (1a)との反応では収

率 63％で目的物が得られたが，合成した化合物を原料と

して他の反応に利用するとき，エステルの脱保護が必要

になる場合がある．また，エステルのままもう一箇所の

官能基を変換するときにも保護基の架け替えにより対応

することが可能である．そこで，メチルエステルを他の

エステルないしカルボン酸に変更することにより鈴木－

+

CO2MeMeO2C

Br

B(OH)2

CO2MeMeO2C

10% Pd/C 
K2CO3

Solvent
r.t.

HO
HO
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宮浦反応の収率向上を目指した．汎用性が増すと考えた．

そこで，メチル 5-ブロモイソフタル酸 (1a)をジベンジル

5-ブロモイソフタル酸 (1b)および 5-ブロモイソフタル

酸 (1c)に代えて，4-ヒドロキシメチルフェニルボロン酸 
(2a)との鈴木-宮浦反応をおこなった (Table 2)．  

その結果，ベンジルエステルに変更した場合には目的

物がほとんど得られなかったのに対し (Entry 2)，カルボ

ン酸に変更した場合には収率が 90％まで向上した．生成

物 3ca が反応溶媒にほとんど溶解せず反応中に析出し

たことから，生成物が反応を阻害することなく触媒サイ

クルの各段階が速やかに進行して収率が向上したと考え

られる． 
 

Table 2 a) Various 5-bromoisophthalates. 

 

Entry R Yield (%) 
1 CO2Me (1a) 63 
2 CO2Bn (1b) Trace 
3 CO2H (1c) 90 

a) 10% Pd/C (0.03 mmol), dimethyl 
5-bromoisophthalate (1.0 mmol), 
4-(hydroxymethyl)phenylboronic acid (1.1 
mmol), K2CO3 (3.0 mmol), methanol (4 
mL)-water (0.4 mL), r.t., 24 h. 

 
また，ベンジルエステルはパラジウムを触媒とした水

素添加反応によっても脱保護できることから，水酸基を

変換して酸や塩基で容易に反応する官能基を導入しても

問題ないと考えた．そこで，ベンジルエステル体を得る

ために Table 2 の Entry 3 に示す反応とベンジルエステル

化を組み合わせ用いることを考えた．検討の結果，目的

物を収率 81%で得ることができた(Scheme 2)。 
 

 
Scheme 2 Esterification of benzyl bromide with 

5-(4-hydroxymethyl)phenylisophthalic acid. 
 
3.3 塩基の検討 

 鈴木－宮浦反応では，塩基はボロン酸をアート錯体化

する段階で使用する．一般的には弱酸性の炭酸塩を用い

ることが多いが，水酸化物を用いたときに劇的に反応性

が向上する例も報告されている．また，対カチオンが反

応性に影響する例もみられることから，基質を 5-ブロモ

イソフタル酸 (1c)とフェニルボロン酸 (2b)に単純化し

て塩基を検討した (Table 3)． 

 
Table 3 a) Effect of bases. 

 
Entry Base Yield (%) 

1 K2CO3 87 
2 Na2CO3 77 
3 KOH 70 
4 NaOH 68 

a) 10% Pd/C (0.03 mmol), 
5-bromoisophthalic acid (1.0 mmol), 
phenylboronic acid (1.1 mmol), base (0.6 
mmol), methanol (5 mL)-water (0.5 mL), r.t., 
48 h. 

 
 その結果，対カチオンをナトリウムにした場合 (Entry 
2)や水酸化物を用いた場合  (Entries 3,4)と比較して，

Table 1 および Table 2 で利用していた炭酸カリウムが最

も良く，塩基の量を基質に対して 0.6 当量まで減らして

も収率に大きな影響はなかった．水酸化物より弱塩基の

炭酸塩が容易にホウ素原子に配位してアート錯体を形成

するため，炭素の求核性が増加しトランスメタル化を促

進するためと考えている． 
 

3.4 様々なアリールボロン酸との反応 

 最適条件下，様々な芳香族ボロン酸と 5-ブロモイソフ

タル酸 (1c)の鈴木－宮浦反応をおこなった (Table 4)． 
 その結果，これまで検討してきた 4-ヒドロキシメチル

フェニルボロン酸 (2a)やフェニルボロン酸 (2b)だけで

なく，電子供与性基を有する芳香族ボロン酸との反応 
(Entries 3-5)や電子求引性基を有する芳香族ボロン酸と

の反応 (Entries 6,7)が円滑に進行し，高収率で目的物が

得られた． 
  

Table 4 a) Various arylboronic acids. 

 

Entry Arylboronic acid R’ Yield (%) 
1 2a 4-CH2OH  83 
2 2b H 87 
3 2c 4-OCH3 76 
4 2d 4-CH3 90 
5 2e 4-F 84 
6 2f 4-CO2H 95 
7 2g pentafluoro 73 

a) 10% Pd/C (0.03 mmol), 5-bromoisophthalic acid (1.0 mmol), 
arylboronic acid (1.1 mmol), K2CO3 (0.6 mmol), methanol (5 
mL)-water (0.5 mL), r.t., 48 h. 

 
 

 

+

RR

Br

B(OH)2

RR

10% Pd/C 
K2CO3

MeOH/H2O
r.t.

HO
HO

COOHHOOC

HO

CO2BnBnO2C

HO

bezylbromide
K2CO3

DMF

81%

+

CO2HHO2C

Br

B(OH)2

CO2HHO2C
10% Pd/C 

Base

MeOH/H2O
r.t.

+

CO2HHO2C

Br

B(OH)2

CO2HHO2C
10% Pd/C 

K2CO3

MeOH/H2O
r.t.R'

R'
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4．結論 
 
 本論文では，Pd/C 触媒による鈴木-宮浦反応を利用し

た 5-アリールイソフタル酸類の効率的な合成法について

反応条件を検討し，5-ブロモイソフタル酸と様々なフェ

ニルボロン酸類の反応により様々な官能基を有する 5-ア
リールイソフタル酸類を得た．得られた 5-アリールイソ

フ タ ル 酸 類 は ， 筆 者 ら が 既 に 報 告 し た

[Rh(cod)Cl]2/F-dppm 錯体触媒を用いる反応でも合成可能

であるが，本論文で示した反応は反応条件が温和で官能

基許容性が高く，副生成物も生じにくい点が優れている

と考えている．また，Pd/C はろ過のみで簡便に回収でき

るため後処理が容易であり，処理が必要な場合もあるが

再利用の報告例もあることから，環境にやさしい合成法

といえる． 
 得られた化合物には２種類の反応性置換基が３箇所存

在するため，それらの官能基を起点とした特徴的な高分

子化合物の合成に応用できると考え，現在検討中である． 
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複合成膜手法で作製した低屈折率光学薄膜の 
光学的・機械的特性の評価
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Abstract  

High-performance optical devices are being increasingly miniaturized, driving the demand for higher-
performance optical thin films for optical components. However, the mechanical strength of low-refractive-index 
optical thin films fabricated by conventional methods is insufficient for practical use: the films peel during ultrasonic 
cleaning and are easily crushed. Combination deposition can be used to deposit low-refractive-index films with a 
columnar structure by performing sputtering and electron beam vacuum deposition in the same vacuum chamber, 
controlled by dome rotation. We fabricated low-refractive-index optical thin films of SiO2, MgF2, and Al2O3 by 
combination deposition with refractive indices of 1.35, 1.34, and 1.50, respectively. Lower crystallinity resulted in a 
lower refractive index in the films. The films could withstand ultrasonic cleaning and had mechanical properties 
suitable for practical applications. 

 
Keywords: Thin films, Low refractive index, Sputtering, Electron beam vacuum deposition 

 
 

1．まえがき 
 
近年，光学機器の小型化・高性能化が進んでいる．そ

れに伴って，光学機器に用いられる光学薄膜の需要も増

加している．その一方で，光学薄膜に対する性能の向上

も求められるようになった．特に，スマートフォンの高

性能化や自動車の自動運転化に伴って，高感度，広画角，

小型といった性能を適える薄膜が求められるようになっ

た 1)． 
これらの要求を適える手段のひとつに，光学薄膜の入

射角依存性の改善が挙げられる．たとえば，光学機器の

小型化には光学素子の焦点距離の短縮が有効である．し

かし，短焦点化が進むと入射角の広角化に繋がる．中に

は入射角を 60 度以上にするという要求もあることから，

光学薄膜の入射角依存性の改善は大きな課題である．光

学多層膜の入射角依存性を改善する手段として，超低屈

折率膜を最表層に用いることが有効とされる．超低屈折

率膜には水よりも低い屈折率(n≦1.33)が求められる．一

般に，屈折率の低減には膜の密度を下げる方法が挙げら

れる．代表的な成膜手法としては，ゾル・ゲル法や斜め

蒸着による柱状構造を利用した低密度膜，ナノインプリ

ントによる剣山構造などがある 2-5)．ところが，これらの

手法で作製された薄膜は超音波洗浄での剥離や接触によ

る潰れなどが発生し，実用上十分な機械的強度を持たな

いという問題を抱えている 6, 7)．本研究室では，複合成膜

装置を用いることによって機械的強度が高く屈折率が

1.35 以下の低屈折 SiO2 膜の作製に成功した 1, 8)．この複

合成膜装置の特徴は，成膜時に圧力差が 100～10000 倍

程度ある真空蒸着とスパッタリングを同一真空容器内で

行う点にある．そのため，真空蒸着とスパッタリングそ

れぞれの長所を併せ持った薄膜を作製できる(Table 1)．
真空蒸着で作製された薄膜は，膜密度が低いため屈折率

が下がりやすく内部応力が小さい傾向を持っている．一

方，スパッタリングにより作製された薄膜は高い機械的

強度と密着性を示す．複合成膜手法で作製した薄膜は，

低い屈折率を持ちながら高い機械的特性を示した 1)．し

かし，これまでの研究では複合成膜手法で作製した薄膜

は SiO2 のみであり，SiO2 以外の材料でも複合成膜手法を

用いれば高い機械的特性を持った低屈折率膜が作製でき

るか明らかになっていない．本報告では，複合成膜手法

を用いて薄膜材料としてよく用いられる MgF2，Al2O3 に

ついて低屈折率化を試みるとともに SiO2 膜も作製し，成

膜した SiO2，MgF2，Al2O3 膜の光学的特性、機械的特性

及び膜の構造について報告する． 

*1 総合理工学研究科 総合理工学専攻           
情報理工学コース博士課程 

*2 工学部 光・画像工学科 
*3 興和光学株式会社 
*4 株式会社シンクロン 
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Table 1 Comparison of characteristics of electron-beam 
vacuum deposition and sputtering.  

Deposition 
method 

Film 
density 

Internal 
stress Adhesion 

Deposition 
particle 
energy 

Electron- 
beam 

vacuum 
deposition 

Low Low Poor Low 

Sputtering High High Excellent High 

 
2．実験の概要 

 
2.1 成膜条件 

本研究で用いた複合成膜装置の概略図を Fig. 1 に示す．

この手法の特徴は，スパッタリングと電子ビーム蒸着を

同一真空容器内で行うことである．それぞれの成膜領域

は差圧容器によって区切られている．また，基板は基板

取り付けドームの回転に伴って電子ビーム領域とスパッ

タリング領域を行き来する．この装置では，電子ビーム

蒸着とスパッタリングを連続または同時に行う事が可能

である．本研究では，連続で行う場合を連続成膜，同時

に行う場合を同時成膜と定義した．連続成膜では電子ビ

ーム蒸着とスパッタリングを交互に起動させる．その起

動に合わせて基板をそれぞれの領域で停止させて成膜す

る．そのため，それぞれの成膜による層が形成されるの

で多層構造を持った薄膜が作製できる(Fig. 2(a))．一方，

同時成膜では電子ビーム蒸着とスパッタリングを同時に

起動させる．その上で基板取り付けドームの回転を止め

ずにそれぞれの成膜領域に基板を通過させる．そのため，

成膜基板は電子ビーム蒸着粒子とスパッタリング粒子が

混ざりあった成膜領域も通過することになり，得られた

膜は単層膜の構造を示し多層膜状にはならない  (Fig. 
2(b))．本実験では電子ビーム蒸着とスパッタリングを同

時に稼働させ，ドーム回転も止めない同時成膜によって

単層膜を作製した．成膜時の基板は N-BK7(SCHOTT 社
製)光学ガラスを用いた．なお，使用した基板の表面粗さ

Ra は 0.8～0.9 nm である．この表面粗さは薄膜の構造に

影響を与えない 9)．基板洗浄にはイソプロピルアルコー

ル(IPA)とアセトン(ともに和光社製；1 級)を用い，IPA，

IPA とアセトンの混合液，アセトンの順に超音波洗浄を

3 分間ずつ行った．各成膜条件を Table 2 に示す．蒸着材

料には SiO2，MgF2および Al2O3 (Merck社製)を用いた．

成膜時の基板温度は 200 ℃，ドーム回転数は 10 rpm，膜

の物理膜厚は 500 nm で統一した．また，本報告での複合

成膜の成膜レートは 12Å/sec であった．装置内の真空度

は Fig. 1 に示す位置において 1.0×10-1~ 1.0×10-2 Pa であ

った．ただし，本装置ではスパッタリング領域からの漏

洩ガスの影響によって，基板付近の真空度が低下してい

ると考えられる．真空度を測定している装置内の真空計

の位置から，その真空度は約 1.0×10-1 Pa 以下と推察さ

れる．また，電子ビーム蒸着領域での真空度は異常放電

が起きていないことよりおよそ 1.0×10-3~ 1.0×10-4 Pa と

推測される．装置内の圧力差は，スパッタリング領域を

覆う差圧容器と排気効率の調整によって行った．差圧容

器は円筒形で，底部にスパッタリングターゲットを取り

付けている．差圧容器と基板の隙間の距離は 10～20 mm
である．複合成膜におけるスパッタリングの役割は膜の

機械的強度を上げるためと考えられている．なお，MgF2

の複合成膜では，スパッタリングターゲットに Si を用い

た．これは，MgF2 をスパッタリング法で成膜すると成膜

中に MgF2のフッ素が分離して酸化マグネシウムになり，

波長 400 nm 付近から光学吸収が発生するという問題点

があるためである 10, 11)．MgF2 のスパッタリングターゲ

ットに Si を選んだ理由は 3 つある．第一に，先行研究に

よって安定的に光学吸収のない SiO2 を成膜できるから

である．第二に，SiO2 が MgF2 と同様に屈折率が低い材

料であることが挙げられる．第三に，SiO2 であれば透過

帯域が本実験における目的の範囲内なので，膜に混入し

ても吸収の影響が出ないことである．本実験でのスパッ

タリングのレートは 0.14 Å/sec であり，蒸着レートに対

して 1/100 程度である．従って，膜中に占めるスパッタ

リング粒子の割合は，最大でも膜全体の粒子数の 1 %程

度である．そのため，今回の実験ではターゲットに Si を
用いた反応性スパッタリングを行うことにより光学的吸

収を抑えることを目指した．また，Al2O3 ではターゲット

に Al2O3 を用いた．これは，Al をターゲットにした反応

性スパッタリングの場合，Al2O3 以外の化学量論的組成

からずれた酸化物が発生する可能性があるからである． 

Electron-beam 
vacuum 

deposition area 
Evaporation source 

Substrate attachment dome 

Dome rotation 

Sputtering target 

Vacuum 
chamber 

Vacuum gauge 

Differential pressure vessel 

Fig. 1 Schematic diagram of the combination deposition system. 

Substrate  

Electron beam  
Sputtering  

Substrate  

Electron beam  
Sputtering  

(a) Successive deposition 

Substrate  

Electron beam  Sputtering  

(b) Simultaneous deposition 
Fig. 2 Structure of thin films by the combination deposition 
method. 
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Table 2 Deposition conditions of each thin film. 

 
2.2 薄膜の評価方法 

作製した薄膜の分光特性を分光光度計(V670，日本分

光製)にて測定した．吸収がない薄膜では光学膜厚 nd が
λ/4 の整数倍に達すると分光スペクトルにピークが見ら

れる．そのピークにおける反射率や透過率の値から，そ

の波長における薄膜の屈折率を求めることができる．本

実験では，求めた屈折率をもとに Hartmann の分散式を

用いて，作製した各光学薄膜の屈折率分散を算出した 12)．

Hartmann の分散式を以下に示す． 
 

𝑛 = 𝐴 +
𝐶

𝜆 − 𝐵        …(1) 

𝑛 ：波長 λ における薄膜の屈折率 
𝜆 ：ピーク波長 

𝐴, 𝐵, 𝐶 ：定数  
 

測定した正透過スペクトルから，屈折率の計算に選ん

だ波長は SiO2：399 nm，518 nm，724 nm，MgF2：389 nm，

542 nm，899 nm，Al2O3：422 nm，601 nm，962 nm であ

る．これらの値と式(1)を用いて屈折率分散を算出した． 
また，作製した薄膜の結晶構造を X 線回折装置(XRD, 

X’ Pert PRO MRD, Philips)を用いて計測した．そして，膜

の表面及び破断面観察には走査型電子顕微鏡 (SEM, 
S4800, HITACHI)を使用した．また，薄膜の密着性をクロ

スハッチ試験(ISO 9211-4) 13)で，硬度を鉛筆硬度試験(JIS 
K 5600-5-4) 14)で測定した．さらに，摩耗試験機(TYPE: 38, 
HEIDON)を用いて耐摩耗性を評価した．摩耗試験は ISO 

9211-4 に準拠しており，基板に対しチーズクロスを取り

付けた試験ヘッドを往復摩耗させた．摩耗試験には Table 
3 に示す試験条件(01)と(02)を使用した． 

 
Table 3 Abrasion test (ISO 9211-4). 

Degree of 
severity 01 02 03 04 

Abrader Cheese 
cloth 

Cheese 
cloth Eraser Eraser 

Number 
of strokes 50 100 20 40 

Force [N] 5±1 5±1 10±1 5±1 
 

3．結果・考察 
 
3.1 薄膜の分光特性 

Fig. 3 は，本実験で作製した SiO2，MgF2，Al2O3 膜の分

光スペクトルである．このスペクトルから分かるように

可視領域において顕著な光学吸収は認められない．これ

Film 
Electron-beam vacuum deposition Sputtering 

Material Beam current (mA) O2 (sccm) Target RF power (W) O2 (sccm) Ar (sccm) 

SiO2 SiO2 120 12 Si 50 5 160 

MgF2 MgF2 25 0 Si 50 1 160 

Al2O3 Al2O3 450 12 Al2O3 50 1 160 

Fig. 3 Transmittance spectra of each film. 
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らの分光スペクトルから各薄膜の屈折率を導出した．さ

らに，導出した屈折率から各薄膜の充填密度を式（2）に
より算出した (Table 4)15) ． 

 

𝑃 =
𝑛! − 𝑛"
𝑛# − 𝑛"

        …(2) 

𝑃 ：充填密度 
𝑛" ：膜中の空間の屈折率 
𝑛# ：バルクの屈折率 
𝑛! ：薄膜のみかけの屈折率 
 

ここで，膜中の空間の屈折率𝑛"は空気と同等であると

仮定し，𝑛"＝1.00 とした 16)．今回の実験における各光学

薄膜の屈折率分散は Hartmann の分散式より計算した屈

折率の値から，波長 550 nm において SiO2：1.35，MgF2：

1.34, Al2O3：1.50 となった．一方，従来手法で作製された

各成膜材料の屈折率は SiO2：1.46，MgF2：1.38，Al2O3：

1.63 である．したがって，すべての成膜材料において従

来手法で作製された薄膜よりも低屈折率の膜を作製する

ことに成功した． 
 

Table 4 Refractive index and packing densities of the films. 

Material 
(refractive 

index) 

RF 
power 

(W) 

Refractive 
index 

λ=550 nm 

Decrement 
of 

refractive 
index (%) 

Packing 
density 

(%) 

SiO2 (1.46) 50 1.35 7.5 76 
MgF2 (1.38) 50 1.34 2.9 89 
Al2O3 (1.63) 50 1.50 7.9 79 

 

3.2 薄膜の構造 

複合成膜で作製した薄膜の SEM 画像を Fig. 4 に示す． 
SEM像から分かるように，作製した低屈折率光学薄膜は

柱状構造を示した．柱状構造を持った薄膜では，屈折率

の低下は膜密度の低下として説明され，Pulker のモデル

を用いて議論されている 15)．したがって，低屈折率化が

生じた理由は膜の柱状構造によるものであると考えられ

る．作製した薄膜が柱状構造をもった理由として，スパ

ッタリング領域より漏洩したプロセスガスが蒸着領域の

基板近傍の真空度を悪化させることにより成膜粒子の平

均自由行程を短くしたことや，柱の内部にプロセスガス

が入り込むことで密度が低下したためであると考えられ

る．さらに，X 線回折スペクトルを Fig. 5 に示す．SiO2

と Al2O3は非晶質構造を示し，MgF2は結晶構造を示した．

Table 4 と Fig. 5 より非晶質膜の方が結晶質膜よりも低屈

折率化する可能性があると考えられる．その理由として，

非晶質膜の構成原子の空間的配置に関する自由度が結晶

質膜よりも大きいことに起因していると考えられる． 
 
3.3 薄膜の機械的特性 

クロスハッチ試験，鉛筆硬度試験および摩耗試験

(ISO9211-4)の結果を Table 5 に示す．Table 5 より，クロ

スハッチ試験ではいずれの薄膜においても膜剥がれは確

認されなかった．また，鉛筆硬度試験においても実用上

問題ない程度の硬度を示した．さらに，摩耗試験におい

ても膜剥がれは確認されなかった．以上の結果から，複

合成膜手法によって作製された光学薄膜は，実用上十分

な機械的特性を持つことがわかる．また，この複合成膜

Surface 

Film 
Substrate	  

(a) SiO2 

Surface 

Film 
Substrate	  

(b) MgF2 

Surface 
Film 
Substrate	  

(c) Al2O3 

Fig. 4 SEM images of each film. 

(a) SiO2 (b) MgF2 (c) Al2O3 

Fig. 5 X-ray diffraction pattern for each film. 
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によって作製された低屈折率光学薄膜は，超音波洗浄に

おいても膜剥がれがないことが確認された．このように

複合成膜手法で作製した薄膜が実用上十分な機械的強度

を持った理由として，高いエネルギーを持ったスパッタ

リング粒子の衝突が考えられる．これは，本実験の複合

成膜においてスパッタリング出力が 0 W のとき，作製さ

れた薄膜の機械的強度が著しく低下して，触れることが

できないほど低い密着性になったことからも類推できる．

このような高いエネルギーを持った粒子の働きは，イオ

ンアシスト蒸着(IAD：Ion Assisted Deposition)における高

エネルギーイオン粒子が薄膜の機械的強度に影響を与え

る仕組みと類似していると考えられる． 
 
Table 5 Results of crosshatch test, pencil hardness test and 
abrasion test. 

Material 
Crosshatch test 
(Test number/ 

residual number) 

Pencil 
hardness 

ISO 9211-4 
(01) and (02) 

test 

SiO2 25/25 4H No peeling 

MgF2 25/25 2B No peeling 

Al2O3 25/25 Over 9H No peeling 

 
4．結論 

 
複合成膜手法を用いることにより，MgF2，Al2O3 にお

いても低屈折率光学薄膜の作製に成功した．また，SiO2

低屈折率光学薄膜も先行研究をもとに作製した 1）．作製

した低屈折率 SiO2，MgF2，Al2O3 光学薄膜は，今回の結

果から，非晶質の薄膜よりも結晶性を持つ薄膜の方が低

屈折率化しにくい可能性が示唆された．これは，非晶質

膜の構成原子の空間的配置に関する自由度が結晶質膜よ

りも大きいことに起因していると考えられる． 
また，複合成膜手法によって低屈折率光学薄膜の作製

に成功した理由は，スパッタリング領域からの漏洩ガス

が薄膜の構造に影響を与えたことで，柱状構造を持った

薄膜が堆積されたことが考えられる．また，複合成膜手

法により作製された低屈折率光学薄膜は，実用上十分な

機械的強度を持つものであった．これは，スパッタリン

グによる高エネルギー粒子の衝突に起因すると考えられ

る． 
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Abstract 
    We developed the educational code "S-Decay" on nuclides generation and depletion. We used Microsoft Excel 
and VBA to fulfill an intuitive and user-friendly interface in the compact code. The neutron cross section library 
ORLIBJ40 based on JENDL-4.0 is used for reaction calculations in the code. Verification calculations with the S-
Decay code were performed for changes of nuclide mass, radioactivity, decay heat, and emission rates of neutron or 
gamma rays in light water reactor fuel, and the calculation results were validated with those of the ORIGEN2.2 code 
and the ORLIBJ40 library. In the S-Decay code, discrete gamma ray emission data are also extracted from 
JENDL/DDF-2015, and the data table is also available. Since the code has compact calculation functions and 
visualizes the data of calculation inputs and outputs on Excel, it is easy for beginners to learn and handle the code 
properly. The S-Decay code is open for the public, and is useful for both students and trainees. 
 
Keywords: Generation and depletion, Nuclide, Neutron, Gamma ray, Decay heat, Excel + VBA, Bateman method 

 
 

1．まえがき  
 

使用済燃料内の放射性核種の質量，放射能，発熱量，

中性子照射による放射化量などの評価は原子力施設での

被ばく線量などの安全評価の基礎となる数値である．放

射性核種の生成と崩壊を計算する計算コードとしては

ORIGEN21-3)，DCHAIN4)などが既に開発され，実務でも

広く使われている． 
学生などの初学者がコードのインストール作業なく簡

便に利用するため，Microsoft 社 Excel + VBA を用いた核

種の生成・崩壊計算コード S-Decay を開発した． 
放射性核種の生成と崩壊の計算には Bateman 法，

Matrix Exponential 法，これを改良した Krylov Subspace 
法 5)など幾つかの計算手法が開発されているが，それぞ

れの手法には一長一短がある．Bateman 法は，放射性核

種の生成・崩壊方程式を解析的に解く手法であり，簡便

で計算精度は高いが，後述する循環問題を解けないなど

の欠点がある． 
 S-Decay では簡便な Bateman 法を採用し，循環・重根

問題などについては近似法を採用することで，それらの

問題を回避している． 
米国オークリッジ国立研究所 ORNL で開発された核種

崩壊生成計算コード ORIGEN2 は日本国内でも広く利用

されているが，ORIGEN2 に付属するライブラリセットが 

*1 工学部原子力工学科非常勤講師 
*2 工学部原子力工学科教授 

更新されない課題があった．このため，国立研究開発法

人原子力研究開発機構 JAEA で最新の評価済み核データ

ライブラリ JENDL -4.0 をもとにした ORIGEN2.2 用の断

面積ライブラリセット ORLIBJ40 が開発された 6)．S-
Decay では ORLIBJ40 を変換処理した計算ライブラリを

使用し，その計算結果を，ORIGEN2.2 と ORLIBJ40 の

組み合わせによる計算結果と比較し，検証した．また，

任意のエネルギー群の γ 線放出量を計算するため，

JENDL 崩壊データファイル JENDL/ DDF-20157)から抽出

した個別 γ 線放出テーブルの利用も可能である． 

 
2．放射性核種の崩壊と中性子との核反応 

 
放射性核種は半減期 T1/2 で種々の崩壊を起こし，その

際に γ 線を放出する．原子力施設での主要な γ 線源であ

る 60Co と福島第一原子力発電所事故後の主要な環境放

射線源である 137Cs の核崩壊を Fig. 1 に示す．60Co は β-

崩壊を起こし，60Ni の 2 段の高エネルギー励起準位に移

るが，この 2 段の励起準位から直ちに 1.173MeV と

1.332MeV の 2 本の γ 線を放出して基底状態に移行する

ため，60Co は 60Ni の基底状態に直接崩壊すると見なされ

る．一方，137Csは 94.6%の割合で 137Baの励起準位（137mBa：
核異性体）に崩壊し，137mBa は半減期 2.552分で 0.662MeV
の γ 線を放出して基底状態 137Ba に移る．137mBa の半減

期は長いため，137mBa と 137Ba を区別して取り扱う．137mBa
が 137Ba に移る際に γ 線を放出せず，エネルギーを核外
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電子に移す内部転換(internal conversion)を起こす場合も

あり（発生率 9.9%），137Cs の崩壊毎の γ 線の放出率は

85.1%となる． 

S-Decay では，ORIGEN2.2 を参考に Table 1 に示す核

崩壊を考慮する．β-崩壊，β+崩壊については，基底状態

と励起状態の核（137Ba と 137mBa など）を区別する．ま

た，89Br から 88Krへの変化など β-崩壊と中性子放出が

連続して起こる核崩壊も考慮する． 

 
 
 
 
 
 
 
 

Fig. 1 Decay scheme of 60Co and 137Cs. 
 

 中性子と核種の反応のうち(n, γ)と(n, 2n)反応について

は基底状態と励起状態への変化を区別し，その他には

(n, 3n)，(n, p)，(n, α)，(n, f)反応を考慮する．Table 1 に

は親核種の原子番号 Z，質量数 A として，核崩壊および

中性子反応による原子番号，質量数の変化も示す． 

 

Table 1 Types of decays and neutron reactions in S-Decay. 
Decay type of Nuclide (Z, A) 
β- decay (ground / excited level)  Z+1 A 
β+ decay (ground / excited level) Z-1 A 
α decay Z-2 A-4 
γ decay  i.e. IT (isomeric transition) Z A 
β- decay + neutron  Z+1 A-1 
Spontaneous Fission - - 
Neutron reaction type of Nuclide (Z, A) 
(n, γ)  (ground / excited level) Z A+1 
(n, 2n) (ground / excited level) Z A-1 
(n, 3n) Z A-2 
(n, p) Z-1 A 
(n, α) Z-2 A-3 
(n, f) - - 

 
3．計算方法 

 
 3.1 生成・崩壊方程式 

放射性核種 i の崩壊定数 λi (λi = ln2 / T1/2i , 1/s)，原子数

Ni(t)とすると Ni の時間変化は式(1)の崩壊方程式に従う． 
 

		
𝑑𝑁!
d𝑡 = −𝜆!𝑁! . 

 
初期の原子数 Ni(0)とすると Ni(t)は式(2)となる． 
 
	𝑁!(𝑡) = 𝑁!(0)	exp	(−𝜆!𝑡).   (2) 
 

原子炉内などで中性子により照射される 56Fe の核変化

を例として説明する．56Fe は安定核種であり，56Fe の核

変化は中性子との核反応に限られる．中性子との核反応

を考慮した核種 i の実効崩壊定数 λi
*を式(3)で定義する． 

 
	𝜆!∗ = 𝜆! + 𝜎#,!	𝜙(𝑡).     (3) 
 

核種 i の 1 群の吸収断面積 σa,i (barn=10-24cm2)，時刻 t で
の中性子束φ(t) (1/cm2/s)である．ORLIBJ40 のうち，235U
濃縮度 4.7％の PWR 燃料用ライブラリ PWR47J40 に収め

られている 56Fe, 57Fe, 58Fe の 1 群の断面積を Table 2 に示

す．ここで，56Fe, 57Fe, 58Fe,の核種名 i=1, 2, 3 とする．56Fe
は(n, γ)，(n, 2n)反応などを起こし，56Fe の核反応断面積

を合計した 1 群の吸収断面積 σa,1 = 0.1837 (barn)である．
56Fe の λ1=0 より中性子束φ=1014 (1/cm2/s)の場合には

λ1
*=1.837×10-11 (1/s)となる． 
 

Table 2 One-group neutron cross sections. 
Nu-
clide 

Abun-
dance 

(n, γ) 
[barn] 

(n, 2n) 
[barn] 

(n, α) 
[barn] 

(n, p) 
[barn] 

56Fe 9.18E-1 1.83E-1 5.62E-5 1.20E-4 3.83E-4 
57Fe 2.12E-2 1.79E-1 6.63E-4 1.84E-4 1.69E-4 
58Fe 2.82E-3 1.16E-1 1.92E-4 9.57E-6 5.09E-6 

 
中性子束φ=1014 (1/cm2/s)，100 日間(8.64×106 s)にて照射

した 10g の 56Fe の原子数は照射前の N1 (0) = 1.07663×1023

から，式(2)により照射後の N1 (t) = 1.07646×1023 となる． 

 56Fe は(n, γ)反応を起こして 57Feへ変化する．57Fe の原

子数 N2，実効崩壊定数 λ2
*，56Fe→57Fe の分岐率 f1→2 とす

ると生成・崩壊方程式は式(4)になる． 

 

𝑑𝑁%
d𝑡 = −𝜆%∗𝑁% + 𝑓&→%𝜆&∗𝑁&. 

 
式(4)の解析解は式(5)となる． 
 
	𝑁%	(𝑡) = 𝑁%(0) exp(−𝜆%∗ 𝑡) 

   +𝑁&	(0)
𝑓&→%𝜆&∗

(𝜆%∗ − 𝜆&∗)
[exp(−𝜆&∗𝑡) -	 exp(−𝜆%∗ 𝑡)]. 

 
57Fe の実効減衰係数 λ2

*=1.799×10-11(1/s)，分岐率 f1→2= 

0.9970 となるため，100 日間の照射後に 57Fe の原子数 N2= 
1.703×1019 となる． 

さらに，57Fe は(n, γ)反応により 58Feへ変化する．58Fe
の原子数 N3，実効減衰係数を λ3

*，57Fe→58Fe の分岐率

f2→3 とすると生成・崩壊方程式は式(6)になる． 

 

	
𝑑𝑁(
d𝑡 = −𝜆(∗𝑁( + 𝑓%→(𝜆%∗𝑁%. 

 
N2 は式(5)に従うため，56Fe→57Fe→58Fe に対応する N1 
→N2→N3 を求めるには式(5)と式(6)を連立して解く必要

がある．この解析解は式(7)となる． 

60Co T1/2＝5.271y 
 94.6% 

137Cs T1/2＝30.08y 
 

60Ni 

1.173 MeV 

β- 
137mBa 

β- 99.88% 

0.12% 

0.662 MeV 
90.1% 

5.4% 
1.332 MeV 

137Ba 

(1) 

(4) 

(5) 

(6) 
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𝑁(	(𝑡) = 𝑁((0) exp(−𝜆(∗ 𝑡) + 𝑁&	(0)	𝐴 + 𝑁%	(0)	𝐵, 

	𝐴 = 	𝑓&→%	𝑓%→(𝜆&	∗ 𝜆%∗ :
exp(−𝜆&∗𝑡)

(𝜆%∗ − 𝜆&∗)(𝜆(∗ − 𝜆&∗)
+

exp(−𝜆%∗ 𝑡)
	(𝜆(∗ − 𝜆%∗)(𝜆&∗ − 𝜆%∗ )

+
exp(−𝜆(∗ 𝑡)

(𝜆&∗ − 𝜆(∗)(𝜆%∗ − 𝜆(∗)
;,	

	𝐵 =
𝑓%→(𝜆%∗

(𝜆(∗ − 𝜆%∗)
[exp(−𝜆%∗ 𝑡) -	 exp(−𝜆(∗ 𝑡)]. 

 

一方，57Fe は(n, 2n)反応も起こし 56Fe に戻る．この場

合の 56Fe の生成・崩壊方程式の解析解は式(8)となる．こ

こで，(n, 2n)反応で生成される 56Fe の実効減衰係数を𝜆&∗<<<
とする． 
 
	𝑁&	(𝑡) = 𝑁&(0) exp(−𝜆&∗ 	𝑡) + 𝑁&	(0)	𝐶 + 𝑁%	(0)	𝐷, 

	𝐶 = 	𝑓&→%	𝑓%→&𝜆&	∗ 𝜆%∗ :
exp(−𝜆&∗𝑡)

(𝜆%∗ − 𝜆&∗)?𝜆&∗<<< − 𝜆&∗@
+

exp(−𝜆%∗ 𝑡)
(𝜆&∗ − 𝜆%∗ )?𝜆&∗<<< − 𝜆%∗@

+
exp?−𝜆&∗<<<𝑡@

?𝜆%∗ − 𝜆&∗<<<@?𝜆&∗ − 𝜆&∗<<<@
;,	

	𝐷 = 	
𝑓%→&𝜆%∗

?𝜆&∗<<< − 𝜆%∗@
Aexp(−𝜆%∗ 𝑡) - exp?−𝜆&∗<<<𝑡@B. 

 
しかし，𝐶項の中では?𝜆&∗<<< − 𝜆&∗@ = 0 になるため，数値を計

算することができない．これは重根問題と呼ばれる．ま

た，56Fe から 57Fe経由で 56Fe に戻る反応は以下のように

無限に続くことになる．これは循環問題と呼ばれ，解析

解は得られない． 
56Fe→57Fe→56Fe→57Fe→56Fe→57Fe→・・・・ 
重根問題については，これを回避した解析解を求める

ことができるが，循環問題の場合，二重根，三重根など

が発生し，解析解を求めることが極めて複雑になる．  

S-Decay では𝜆&∗<<<	を僅かに補正し（補正値=1.0001 などを

掛算する．補正値を入力で指定できる），重根，二重根，

三重根問題などを回避している． 
循環問題については，計算系列の段数で考えると，計

算段数 1 では式(2)で，段数 3 では 56Fe→57Fe→56Fe とな

り，𝜆&∗<<<を補正した式(8)で，それぞれ計算できる．段数 5
では 56Fe→57Fe→56Fe→57Fe→56Fe となる． 

Table 3 に示すように計算段数毎の 56Fe の質量変化は，

考慮する段数が増加すると大幅に低減する．このため，

計算段数を指定し，その影響を確認すれば循環問題につ

いても実務的に核種 i の原子数 Ni を得ることができる． 
核種 i=1～j の計算チェインで，それらの核種の原子数

は N1→N2→・・→Nn→・・→Nj となる場合，計算チェイ

ンの 1番目の核種の原子数 N1 から j番目の核種の原子数

Njへの寄与は式(9)の Bateman の一般式で計算される． 

	𝑁+ 	(𝑡) = 𝑁&(0)C𝑑,

+

,-&

exp(−𝜆,∗ 𝑡), 

	𝑑, = 1,  𝑓.→& = 1    		(𝑛 = 1), 

	𝑑, =	F𝜆/∗𝑓/0&→/	
+0&

/-&

F(𝜆/∗ − 𝜆,∗ )
+

/-&

G  (k ≠ n, 𝑛 ≧ 2). 

 

計算チェイン n 番目の核種の原子数 Nn から Njへの寄与

も，同様に Nn から Njへ計算チェインを設定し，式(9)を
もとに計算できる． 

初期 10g の 56Fe 試料が 100 日間，中性子束φ=1014 

(1/cm2/s)にて照射された際に生成される主要な核種の質

量を計算段数毎に Table 4 に示す．表には ORIGEN2.2 の

計算結果 O も示す．計算段数 3 と 4 の間で質量変化がな

かったため，計算段数 3 以上で計算すれば，56Fe の照射

後の実務的な核種の質量・原子数が得られる． 

 
Table 3 Mass changes of initial 56Fe 10(g) by decay step. 

Step 1 3 5 
Mass change [g] 1.59E-3 4.54E-10 0.0 

 
Table 4 Nuclide mass in sample of initial 56Fe 10(g) by decay 
step after neutron flux 1014(1/cm2/s)×time 100(d) irradiation. 

Step 1 2 3 4 O 
Mass [g] 

55Mn   1.61E-8 1.61E-8 1.61E-8 
56Mn  5.12E-9 5.12E-9 5.12E-9 5.12E-9 
55Fe  4.61E-7 4.61E-7 4.61E-7 4.61E-7 
56Fe 9.99841 9.99841 9.99841 9.99842 9.99842 
57Fe  1.61E-3 1.61E-3 1.61E-3 1.61E-3 
58Fe   1.27E-7 1.27E-7 1.27E-7 

 O: ORIGEN2.2. 
 

3.2 計算チェインの設定 

核種 i から核種 j への変化を計算する際には，計算チ

ェインを設定する必要がある．Table 1 に示したように核

種の崩壊，中性子反応には種々なものがある．238U から
239Pu へ変化する例によって計算チェインの設定方法を

説明する．  
238U について Fig. 2(a)に示すような崩壊と中性子反応

を取り扱う．Fig. 2(a)-1 では 238U が α 崩壊で 234Th に変

化し，Fig. 2(a)-2 では 238U が(n, γ)反応で 239U に変化する

反応を示す． ■の色は中性子との反応を示す．なお，核

分裂反応は別途取り扱う．238U (n, γ)反応で生成される
239U についても Fig. 2(b)に示すように 3 種類の娘核種へ

の変化がある．239U の β-崩壊で 239Np，さらに 239Np の β-

崩壊で 239Pu へ変化する．239Pu の原子数は，238U を起点

とする 4 段の計算チェインで計算される． 
S-Decay では核種 i を起点として，計算段数毎に計算

チェインを設定する．計算段数 1 の場合，式(2)で核種 i 
（Fig. 2 では 238U）の原子数 Ni を計算する．計算段数 2
では Fig. 2(a)の娘核種（4 核種）について計算チェインを

設定し，Nj をそれぞれ式(9)で計算する．計算段数 3では

Fig. 2(a)の 4 つの核種について Fig. 2(b)のような娘核種

への変化を考慮し，計算チェイン数は 234Th の娘核種数，
239U の娘核種数，237U の娘核種数，236U の娘核種数の合

計となる．この合計数の核種について Nj をそれぞれ式(9)
で計算する．計算段数が増える毎に，計算チェイン数は

等比級数的に増加する．S-Decay では計算段数の最大値

を入力し，その範囲で計算チェインを設定する． 

(7) 

(9) 

(8) 
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(a) 238U 
1:234Th 2:239U 3:237U 4:236U 

 

(b) 239U  
1:239Np 2:240U 3:238U 

 

(c) 239Np  
1:239Pu 2:240Np 3: 238Np 4: 237Np 5: 240mNp 

 

(d) 239Pu  
1:235U 2:240Pu 3:238Pu 4: 237Pu 

Fig. 2 Examples of calculation chains from 238U to 239Pu. 
 

S-Decay では後述する Excel の DECDATAシートに Fig. 
3 のような娘核種データのテーブルを予め用意し，計算

の効率化と可視化を図っている．核種番号 327：238U， 
312：234Th，328：239U，326：237U，325：236U とし，黄色

欄の右側に娘核種（4 核種）の情報が与えられる．正の

核種番号には崩壊の，負の核種番号には中性子反応の分

岐率 f がそれぞれの下段に示される．その他，238U の核

種 ID：922380，崩壊定数 λ=4.92E-18，吸収断面積 σa = 0.995 
(barn)である．  

 
 
 

Fig. 3 Chain data of 238U in DECDATA sheet. 
 

3.3 核分裂による生成項の取扱 

原子炉内の核燃料の燃焼計算には，核分裂性核種と核

分裂生成(FP)核種を取り扱う必要がある．核分裂性核種

m から FP 核種 i の生成を含む生成・崩壊方程式は式(10)
となる． 
 

	
𝑑𝑁!
d𝑡 = −𝜆!∗𝑁! + 𝛾1→!𝐹1. 

 
Fm は核分裂性核種 m の核分裂反応率，γm→i は核種 m に

よる FP 核種 i の核分裂収率である．核分裂反応とともに

FP 核種の原子数 Ni に時間 Δt 毎に γm→iFmΔt が加えられ，

続く崩壊によって減少するため，Ni(t)は式(2)を時間 t ま
での経過時間 s で積分した式(11)となる． 

 

	𝑁!(𝑡) = 𝛾1→!𝐹1O 𝑑𝑠
2

.
	exp(−𝜆!∗𝑠) 

  		 = 𝛾1→!𝐹1
{1 − exp(−𝜆!∗𝑡)}

𝜆!∗
.	

 
FP 核種 i=1～j の計算チェインに対応して，原子数 N1

→・・→Nj と変化する場合，崩壊および中性子核反応に

よる N1 から Njへの寄与は式(9)の各 exp 項を時間で積分

した式(12)となる． 
 

	𝑁+ 	(𝑡) = 𝛾1→&	𝐹1C𝑑,

+

,-&

{1 − exp(−𝜆,∗ 𝑡)}
𝜆,∗

, 

	𝑑, = 1,  𝑓.→& = 1    		(𝑛 = 1), 

	𝑑, =F𝜆/∗𝑓/0&→/

+0&

/-&

F(𝜆/∗ − 𝜆,∗ )
+

/-&

G  (𝑘 ≠ 𝑛, 𝑛 ≧ 2).	

 
初期 10g の 235U 試料が 100 日間，中性子束 φ=1014 

(1/cm2/s)にて照射された際に生成される主要なアクチニ

ド核種と FP 核種の質量を，S-Decay の計算段数毎に Table 
5 に示す．この表には ORIGEN2.2 の結果(O)も示す．た

だし，ORIGEN2.2 では 235U などの主要なアクチニド核

種の断面積を燃焼度で補正する機能があり，この表では

その機能を働かせていない計算結果を示す．計算段数 5
と 6 の間で質量に変化がなく，ORIGEN2.2 の計算結果に

も一致したため，計算段数を 5 段以上とすれば，実務的

な核種の生成・崩壊量が得られる． 
90Sr などの FP 核種の質量には ORIGEN2.2 と比較して

2%程度の差異があった．S-Decay では燃焼期間中に

γm→iFm=（一定）としている近似が，この差異の一因と考

えられる． 
 
Table 5 Nuclide mass in sample of initial 235U 10(g) by decay 
step after neutron flux 1014(1/cm2/s)×time 100(d) irradiation. 
Step 3 4 5 6  O 

Mass [g] 
234U 3.90E-5 3.90E-5 3.90E-5 3.90E-5 3.90E-5 
235U 9.65E+0 9.65E+0 9.65E+0 9.65E+0 9.65E+0 
236U 6.87E-2 6.87E-2 6.87E-2 6.87E-2 6.87E-2 
90Sr 5.87E-3 6.39E-3 6.40E-3 6.40E-3 6.30E-3 
90Y 2.44E-7 1.43E-6 1.57E-6 1.57E-6 1.60E-6 

137Cs 9.73E-3 1.05E-2 1.05E-2 1.05E-2 1.03E-2 
 O: ORIGEN2.2. 
 

3.4 燃焼計算 
235U 濃縮度 4.7％の PWR 燃料中の U 10g (235U 0.47g + 

238U 9.53g)を 2000 日間 300W の熱出力で燃焼し，その後

2000 日間冷却(cooling)した場合を S-Decay により計算し，

ORIGEN2.2 による計算結果と比較する．熱出力を規定す

る場合，235U などの核分裂性核種 m の核分裂時の発生エ

ネルギーが必要である．核種 m の核分裂発生エネルギー

Km は，原子量 Z，質量数 A から，ORIGEN2.2 で使用され

ている以下のフィッテング式により計算される． 
 

Km = 1.29927×10-3(Z2 A0.5)＋33.12(MeV/fission). (13) 
 
燃焼度(MWd/t)は核分裂反応とともに発生する熱出力と
235U 核種などのアクチニド核種の初期の合計質量から，

熱出力(MW)×燃焼日数(d)／質量(t)で計算されることが

通例である．2,000 日間の燃焼後に燃焼度は 60(GWd/t) = 
0.0003(MW)×2000(d)／0.00001(t)となる． 

S-Decay では，ORIGEN2.2 と同様に 235U などの主要な

アクチニド核種の断面積を燃焼度で補正する機能を装備

(10) 

(11) 

(12) 

327 922380 312 -328 -326 -325
4.92E-18 0.995 1.00 8.87E-01 5.38E-03 3.12E-05
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している．ORLIBJ40 では 234U, 235U, 236U, 238U, 237Np, 238Pu, 
239Pu, 240Pu, 241Pu, 242Pu, 241Am, 243Am, 244Cm の 13 核種の

(n, γ)反応および 235U, 238U, 239Pu, 241Pu の 4 核種の(n, f) 反
応について，燃焼度で補正する断面積データセットを用

意し，軽水炉 LWR 用 24 種類，高速炉 FR 用 36 種類のセ

ットをプログラムに組み込んでいる．S-Decay では任意

の核種の(n, γ) 反応と(n, f) 反応について，燃焼度補正の

断面積データセットがあればこれを入力し，利用する機

能を装備している． 
235U 濃縮度 4.7％の PWR 燃料の(n, γ) 反応と(n, f) 反

応の燃焼度補正の断面積データセットを用いて，その効

果を確認した．235U , 239Pu, 240Pu について， ORIGEN2.2
の計算結果(O)，235U, 238U, 239Pu の 3 核種の断面積を燃焼

度で補正した S-Decay の計算結果(S)と S/O 比(R)，断面

積を燃焼度補正しなかった S-Decay の計算結果(S)と S /O
比(R)をそれぞれ Table 6 に示す．235U および 239Pu の質

量に，断面積を燃焼度で補正した効果が見られたが，
240Pu の質量には，断面積の燃焼度補正の有無に関わらず

最大 20%の差異があった．燃焼にともなう 235U, 239Pu, 
240Pu の質量変化の比較を Fig. 4 に示す．S-Decay の計算

では 235U, 238U, 239Pu のみに燃焼度補正の断面積データセ

ットを用いたが，240Pu の計算結果の差異から 240Pu など

の断面積の燃焼度補正も必要になると考えられる． 
重要な FP 核種 90Sr, 90Y, 137Cs の質量について 60GWd/t

の燃焼後の冷却期間 2000日までの比較を Table 7に示す．

S-Decay と ORIGEN2.2 の計算結果は 4%未満の差で一致

した．これらの FP 核種の計算結果には，235U, 238U, 239Pu
の断面積を燃焼度で補正した効果は小さかった． 
 
Table 6 Mass of 235U, 239Pu and 240Pu in fuel of initial 235U 
0.47(g) and 238U 9.53(g) during PWR irradiation to 60(GWd/t). 

Burnup [GWd/t] 
 12 24 36 48 60 

235U [g] 

O 3.43E-1 2.44E-1 1.67E-1 1.08E-1 6.65E-2 
S 3.44E-1 2.46E-1 1.70E-1 1.13E-1 7.07E-2 
S 3.34E-1 2.47E-1 1.71E-1 1.14E-1 7.26E-2 
R 1.00 1.01 1.02 1.04 1.06 
R 1.00 1.01 1.03 1.05 1.09 

239Pu [g] 
O 3.70E-2 5.42E-2 6.13E-2 6.35E-2 6.32E-2 
S 3.78E-2 5.46E-2 6.16E-2 6.37E-2 6.35E-2 
S 4.03E-2 5.63E-2 6.21E-2 6.38E-2 6.40E-2 
R 1.02 1.01 1.00 1.00 1.00 
R 1.09 1.04 1.01 1.01 1.01 

240Pu [g] 
O 5.16E-3 1.29E-2 2.01E-2 2.59E-2 3.04E-2 
S 6.21E-3 1.47E-2 2.07E-2 2.42E-2 2.59E-2 
S 6.05E-3 1.47E-2 2.09E-2 2.42E-2 2.56E-2 
R 1.20 1.14 1.03 0.93 0.85 
R 1.17 1.15 1.04 0.94 0.84 

O: ORIGEN2.2, S: S-Decay, R=S/O, 
S: S-Decay without burnup correlation, R=S/O. 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

 
 
Fig. 4 Comparison of 235U, 239Pu and 240Pu mass between S-
Decay and ORIGEN2.2 in fuel of initial 235U 0.47(g) and 238U 
9.53(g) during PWR irradiation to 60(GWd/t).  
 
Table 7 Mass of 90Sr, 90Y and 137Cs in fuel of initial 235U 
0.47(g) and 238U 9.53(g) during cooling time 2000(d) after 
PWR irradiation to 60(GWd/t). 

Cooling time [d] 
 0 200 500 1000 2000 

90Sr [g] 

O 8.97E-3 8.84E-3 8.68E-3 8.39E-3 7.86E-3 
S 9.31E-3 9.19E-3 9.01E-3 8.72E-3 8.16E-3 
R 1.04 1.04 1.04 1.04 1.04 

90Y [g] 
O 2.35E-6 2.24E-6 2.20E-6 2.13E-6 1.99E-6 
S 2.44E-6 2.33E-6 2.28E-6 2.21E-6 2.07E-6 
R 1.04 1.04 1.04 1.04 1.04 

137Cs [g] 
O 2.14E-2 2.11E-2 2.07E-2 2.01E-2 1.89E-2 
S 2.13E-2 2.11E-2 2.07E-2 2.00E-2 1.88E-2 
R 1.00 1.00 1.00 1.00 1.00 

O: ORIGEN2.2, S: S-Decay, R=S/O. 
 
 3.5 放射能および崩壊熱 

放射化材料，使用済燃料内の放射能 R (Bq)は核種 i の
原子数 Ni と崩壊定数 λi から式(14)で計算される． 

 

	𝑅 = 	C𝜆!𝑁!
!

. 

 
崩壊熱 Q (W)は核種 i の崩壊毎の発熱量 Qi を用いて式

(15)で計算される． 

 

	𝑄 = 	C𝜆!𝑁!𝑄!
!

. 

 
3.4節と同様に 60GWd/t の燃焼後の冷却期間 2000 日ま

での U 10g 中の放射能と崩壊熱を Table 8および Fig. 5 に

示す．S-Decay と ORIGEN2.2 の計算結果は 3%未満の差

で一致した． 
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Table 8 Radio activity and decay heat in fuel of initial 235U 
0.47(g) and 238U 9.53(g) during cooling time after PWR 
irradiation to 60(GWd/t). 

Cooling time [d] 
 0 200 500 1000 2000 

Radio Activity [1010Bq] 

O 6.69E+3 1.62E+2 9.13E+1 5.46E+1 3.35E+1 
S 6.72E+3 1.60E+2 9.01E+1 5.41E+1 3.38E+1 
R 1.01 0.99 0.99 0.99 1.01 

Decay Heat [W] 
O 1.81E+1 2.05E-1 1.10E-1 5.98E-2 3.24E-2 
S 1.86E+1 2.01E-1 1.06E-1 5.78E-2 3.15E-2 
R 1.03 0.98 0.97 0.96 0.97 

O: ORIGEN2.2, S: S-Decay, R=S/O. 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig. 5 Comparison of radio activity and decay heat between S-
Decay and ORIGEN2.2 in fuel of initial 235U 0.47(g) and 238U 
9.53(g) during cooling time after PWR irradiation to 
60(GWd/t).  
 
 3.6 中性子発生量 

使用済燃料内では，アクチニド核種の自発核分裂 SF反
応にともなう中性子，アクチニド核種から発生する α 線

と燃料中の 17O, 18O による(α, n)反応にともなう中性子が

それぞれ発生する．SF反応による中性子発生量 FSF (1/s)
は式(16)で計算される． 

 
	𝐹34 = ∑ 𝜆!𝑁!𝑅!34𝜈!34! .s	
 

Ri
SF は核種 i の崩壊時の SF 反応割合，νi

SF は核種 i の SF
反応毎の中性子発生数である．(α, n)反応にともなう中性

子発生量 F (α,n) (1/s)は式(17)で計算される． 

 

	𝐹(6,,) =C𝑁!𝑅!
(6,,)

!

. 

 
Ri

(α,n)は実験的に得られた α 崩壊核種 i からの(α, n)反応の

中性子発生数である．ORIGEN2.2 で使用されている νi
SF, 

Ri
(α,n)の値を S-Decay でも使用した．3.4 節と同様に

60GWd/t の燃焼後の冷却期間 2000 日までの U 10g 中の

中性子発生量を Table 9 に示す．S-Decay と ORIGEN2.2
の計算結果を比較して 10%未満の差異があった．中性子

発生に大きく寄与する高次のアクチニド核種 241Am, 
244Cm などの原子数 Ni の計算結果の差が主な要因であり，

それらの核種の断面積の燃焼度補正の有無によると考え

られる． 

 
Table 9 Neutron emission rates in fuel of initial 235U 0.47(g) 
and 238U 9.53(g) during cooling time 2000(d) after PWR 
irradiation to 60(GWd/t). 

Cooling time [d] 
 0 200 500 1000 2000 

Spontaneous fission [1/s] 
O 2.85E+4 2.30E+4 1.96E+4 1.77E+4 1.58E+4 
S 2.57E+4 2.09E+4 1.80E+4 1.63E+4 1.46E+4 
R 0.90 0.91 0.92 0.92 0.92 

(α, n) reaction [1/s] 
O 1.77E+3 9.08E+2 4.39E+2 2.75E+2 2.45E+2 
S 1.83E+3 9.25E+2 4.33E+2 2.63E+2 2.34E+2 
R 1.03 1.02 0.99 0.96 0.96 

O: ORIGEN2.2, S: S-Decay, R=S/O. 
 
 3.7 γ線放出量 

γ 線放出量 G (1/s)は，核種 i の原子数 Ni,崩壊定数 λiお

よび γ 線放出率 Ri
γ から式(18)で計算される． 

 

	𝐺 = 	C𝜆!𝑁!𝑅!
8

!

. 

 
ORIGEN2.2 では，核種崩壊により放出される γ 線のエ

ネルギーを Table 10 に示すように 18 群に分け，各群へ

の γ 線の放出割合をデータとして与えている．Table 10
には 60Co ならびに 137Cs の娘核種の 137mBa の各群への γ
線の放出割合を併せて示す． 60Co の崩壊毎に主に

1.173MeV と 1.332MeV の γ 線 2 本が放出されるため，
60Co の γ 線放出割合は 11 群(1.0-1.5MeV)で 2.00 となり，

その他の群では γ 線の放出割合は相対的に小さい．Fig. 1
に示したように 137Cs は，基底状態 137Ba に直接崩壊する

場合と励起状態 137mBa に崩壊する場合があり，137mBa か

ら 137Ba に移る際に，主に 0.662MeV の γ 線が放出され

る．137mBa の γ 線放出割合は 9 群(0.45-0.7MeV)で 0.901
となり，その他の群では相対的に小さい．137Cs が 137mBa
へ崩壊する割合 0.946 と 137mBa の γ 線の放出割合 0.901
から，実際には，137Cs の崩壊毎に 0.662MeV の γ 線 0.851
本が放出されるように認識される． 

S-Decay では JENDL 崩壊データファイル 2015 (JENDL 
/ DDF-2015)から γ 線のエネルギーと放出割合を抜き出し，

個別 γ 線放出テーブル(Discrete gamma ray table)を用意し

ている．このテーブルを用いる場合，例えば，60Co の γ
線の 1.173MeV と 1.332MeV の γ 線エネルギーのデータ

はそのままテーブルに収納されているため，放出される

γ 線のエネルギー群構造を任意に指定できる．ここでは，

ORIGEN2.2 と同じエネルギー群構造を用いた． 

1.0E-02

1.0E-01

1.0E+00

1.0E+01

1.0E+02

0 500 1000 1500 2000

R
ad

io
 A

ct
iv

ity
(1

012
B

q)
 / 

D
ec

ay
 H

ea
t(W

)  

Cooling Time (d)

(17) 

(18) 

Radio Activity 

Decay Heat 

ORIGEN2.2 
S-Decay 

(16) 



松村哲夫・亀山高範 
 

 
― 19 ― 

 
Table 10 Energy groups, ranges and intensities of gamma ray. 

Group 
Energy range 

[MeV] 
Intensity 

60Co 
Intensity 

137mBa 

1 0.00 - 0.02 5.30E-2 1.00E-2 
2 0.02 - 0.03 9.16E-3 0.0 
3 0.03 - 0.045 5.23E-3 7.32E-2 
4 0.045 - 0.07 5.90E-3 0.0 
5 0.07 – 0.10 2.32E-3 0.0 
6 0.10 – 0.15 8.91E-4 0.0 
7 0.15 – 0.30 2.93E-4 0.0 
8 0.30 – 0.45 8.22E-5 0.0 
9 0.45 – 0.70 4.72E-6 9.01E-1 

10 0.70 – 1.0 7.47E-5 0.0 
11 1.0 – 1.5 2.00 0.0 
12 1.5 – 2.0 0.0 0.0 
13 2.0 – 2.5 1.06E-5 0.0 
14 2.5 – 3.0 3.28E-8 0.0 
15 3.0 – 4.0 0.0 0.0 
16 4.0 – 6.0 0.0 0.0 
17 6.0 – 8.0 0.0 0.0 
18 8.0 - 11.0 0.0 0.0 

 

3.4節と同様に 60GWd/t の燃焼後の冷却期間 2000 日時

点で U 10g 中の各エネルギー群の γ 線放出量を Fig. 6 に

示す．8 群以下の低エネルギー群では ORIGEN型 γ 線デ

ータよりも個別 γ 線データを用いた計算結果 S-Decay 
(Dis.)が ORIGE2.2 の計算結果とよく一致した．  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
Fig. 6 Comparison of gamma ray emission rates between S-
Decay and ORIGEN2.2 in fuel of initial 235U 0.47(g) and 238U 
9.53(g) on 2000(d) cooling time after PWR irradiation to 
60(GWd/t).  
 

4. 計算の流れと可視化 
 

S-Decay の計算には，半減期などの崩壊データと中性

子反応断面積データを DECDATA，FP 核種収率データを

FPDATA，ORIGEN型 18 群 γ 線放出データを G18DATA，

個別 γ 線放出データを GDATA から，それぞれを Excel の
シート毎に収納する必要がある(Fig. 7)． 

ORIGEN2.2 用の断面積ライブラリセット ORLIBJ40 に

は，半減期などの崩壊データを収めた DECAYJ40，235U
濃縮度 4.7％の PWR 燃料の断面積ライブラリセット

PWR47J40，18 群 γ 線放出データ JNUO2BREM などがあ

り，これらはテキスト形式ファイルで提供される．

ORLIBJ40 には，PWR47J40 などの LWR 用 24 種類，FR
用 36 種類の断面積ライブラリセットが格納されている． 

Pre-process では，ORLIBJ40 などから，S-Decay に装備

されている変換処理プログラム LIBtoSheet を用いて

DECDATA，FPDATA，G18DATA の各シートを作成する 
(Fig. 7(a))．ORLIBJ40 内の崩壊データ DECAYJ40 には，
5Li, 9B など娘核種データの不足している部分があり，補

足の娘核種データ，核種質量データを XSCOR シートか

ら読み，DECDATAシートへ書き出す．また，JENDL/DDF-
2015 から個別 γ 線変換計算プログラム Gamma Ray 
Process を用いて GDATA のシートを作成する． 

DECDATA には，燃焼計算に必要な核種の崩壊データ，

中性子反応データ，燃焼チェインデータを収納する．Fig. 
3 に示した 238U の例のように崩壊定数 λ，吸収断面積 σa，

分岐率 f，娘核種などの各データセットが含まれる．この

ため，DECDATA を参照すれば核種毎の崩壊・中性子反

応・分岐のデータが容易に理解され，初学者の教育に活

用できる．FPDATA には FP 核種データを収納し，その例

として 90Sr(380900)および 90Y(390900)に対する 232Th, 
233U, 235U, 238U, 239Pu, 241Pu, 245Cm, 249Cf の核分裂収率デー

タを Table 11 に示す． 
核種の崩壊・生成計算 Main calculation では DECDATA，

FPDATA を使用する(Fig. 7(b))．235U などの主要なアクチ

ニド核種の燃焼度補正した 1 群断面積データセットを使

用する場合，それらのデータを用意し，XSCORシートに

入力する必要がある．核種の崩壊・生成計算では 3.2 節
に記した計算チェインの設定，式(9)による核種の崩壊計

算，式(12)による FP 核種の計算を順に実施し，燃焼ステ

ップ毎に各核種の質量を Burnup Dataシートに書き出す． 

Post-process では Burnup Dataシートに書き出された

核種質量を用いて次のデータを出力する(Fig. 7(c))：①
放射能(Bq) ，②崩壊熱(W) ，③中性子発生量（SF反応
および(α, n)反応），④Hazard（大気中の摂取限度），⑤

Hazard（水中の摂取限度），⑥α 崩壊(Bq)，⑦ORIGEN型
18 群 γ線放出量，⑧個別 γ 線放出テーブル利用 γ 線放

出量 である．⑦の計算には G18DATAシートが，⑧の

計算には GDATAシートがそれぞれ必要である．③の計

算には核種毎の中性子発生率データを XSCORシートか

ら読み込む必要がある． 
S-Decay では上記の計算に用いられるデータセットお

よび計算結果が全て Excel のシートに収納されるため，

Excel の機能により，それらを直接利用した図表の作成

（可視化）も容易である． 

 
Table 11 Fission yield data of 90Sr and 90Y in FPDATA sheet. 
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Energy Group
ORIGEN2.2 S-Decay S-Decay(Dis.)

 232Th  233U  235U  238U  239Pu  241Pu  245Cm  249Cf
380900 1.76E-03 3.35E-01 7.36E-02 1.12E-03 9.69E-02 8.51E-03 6.26E-03 2.76E-02
390900 5.35E-08 5.82E-05 3.70E-06 9.09E-08 7.97E-05 2.88E-06 3.50E-06 2.01E-04
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Fig. 7 Calculation flow of S-Decay. 
 

5．まとめ  
 

学生などの初学者がコードのインストール作業なく，

簡便に利用することを目的に，放射性核種の生成・崩壊

計算コード S-Decay を Microsoft 社 Excel＋VBA を用い

て開発した． 
 S-Decay では放射性核種の生成・崩壊方程式の解法に

は簡便な Bateman 法を採用し，独自の近似法の採用によ

り循環・重根問題を回避している．最新の評価済み核デ

ータライブラリ JENDL-4.0 をもとに JAEA で開発された

ORIGEN2.2 用の断面積ライブラリセット ORLIBJ40 を，

S-Decay 内の Excel シートに変換し，使用する．また，

任意のエネルギー群の γ 線放出量を計算するため，

JENDL/DDF-2015 から抽出した個別 γ 線放出テーブルの

利用も可能である．計算に用いられるデータセットと計 

 

 

 

 

算結果は Excelシートに収納され，Excel の機能により容

易に可視化される． 

燃焼・冷却時の核種の質量，放射能，崩壊熱，中性子

発生量，γ 線放出量について，S-Decay と ORIGEN2.2 の

計算結果を比較し，S-Decay は教育用として充分な計算

精度を持つことを検証した．本文で利用した 235U濃縮度

4.7％の PWR燃料の断面積ライブラリ PWR47J40に加え，

ORLIBJ40 から BWR 用燃料，PWR 用 MOX 燃料，高速

炉 FR 用燃料などの断面積ライブラリセットをそれぞれ

Excel のシートに変換・収納することによって，炉型毎の

燃料の燃焼特性を確認することも可能である． 

今後，S-Decay を本学の授業に活用するとともに，幅

広く公開して初学者の教育訓練に役立てる計画である． 

また，S-Decay と同様に Excel＋VBA 上で動作するコン

パクトで簡便な次の 2 コードを既に開発，検証している 

・中性子拡散計算コード S-Dif 8) 
・モンテカルロ法光子中性子輸送計算コード S-Monte 9)． 
原子炉・核燃料・放射線を対象とする S-Decay, S-Dif, S-
Monte の 3 コードを組み合わせ，教育訓練から実践現場

へも展開していきたい． 
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大気圧プラズマジェット照射によるマラカイトグリーン 
水溶液の脱色 
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Decolorization of Malachite Green Aqueous Solution by Atmospheric-Pressure 

Plasma Jet Irradiation 
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Abstract 
The decolorization of Malachite green aqueous solution by the irradiation of an atmospheric-pressure argon (Ar) 

plasma jet was examined by absorbance spectrum measurement and mass spectrometry (MS) analyses. An 
atmospheric-pressure Ar plasma jet was generated at a frequency of 10 kHz with an applied voltage of 10 kV and an 
Ar gas flow rate of 10 L/min. When10 mL of 100 mg/L Malachite green aqueous solution was irradiated with this 
plasma jet, the blue solution gradually became lighter with increasing irradiation time and was decolorized after 50 
min of irradiation. The decolorization was caused by the destruction of a central carbon double bond (>C=C<) in a 
Malachite green molecule. Atmospheric-pressure Ar plasma jet irradiation is useful for the decolorization of colored 
organic waste water. 

 
 
Keywords: Atmospheric-pressure plasma, Malachite green aqueous solution, Decolorization, OH radical 

 
 

1．はじめに 
 
現在，染色工場などから出る有色廃水の処理は，凝集

剤を用いた凝集沈殿処理，活性炭などを用いた吸着処理，

バクテリアを用いた生物学的処理などを組み合わせて行

われている 1, 2)．この方法では，処理に時間がかかり，発

生する汚泥の処理も必要となるなどの問題がある．その

ためこれに代わる処理方法として物理的方法 3, 4)，オゾ

ン酸化法 5, 6)，光触媒法 7, 8)，電気化学的方法 9, 10)などが

研究されている．物理的方法では，水中で超音波を発生

させるためにピエゾ素子が必要である．オゾン酸化法で

は，水中でオゾンを発生させるためオゾナイザーやポン

プが必要である．光触媒法では，酸化チタン(TiO2)光触媒
を用いるためスパッタリング装置が必要あるいは複数の

薬品を用いた光触媒の作製が必要であり，さらに TiO2光

触媒への紫外(UV)光照射を行うための UV光源も必要と
なる．電気化学的方法では，ダイヤモンド薄膜電極を用

いる場合は化学気相成長(CVD)装置やスパッタリング装
置を用いた電極の作製が必要であり，酸化金属多層薄膜

電極を用いる場合は複数の薬品を用いた電極の作製が必

要である．これらの方法にも，一長一短がある． 
最近，大気圧プラズマや放電を用いて有色水溶液を脱

色する研究が注目されており，水上での大気圧プラズマ

によるもの 11, 12)，水上でのパルス放電によるもの 13, 14)，

水上での気層沿面放電によるもの 15)，水中でのパルス放

電によるもの 16, 17)，水中での気泡内放電によるもの 18, 19)

などがある． 
我々は大気圧アルゴン(Ar)プラズマジェットを用いて

有色水溶液を脱色する研究を行っている．以前我々は，

大気圧 Ar プラズマジェットをフェノチアジン系染料の
メチレンブルー(C16H18ClN3S)の水溶液(10 mL，10 mg/L)
へ 20 分間照射すると青色の水溶液が脱色されることを
見出した 20)．この脱色はメチレンブルー分子のどの部分

の破壊によるものであるのかを明らかにするために，核

磁気共鳴(NMR)解析とエレクトロスプレーイオン化質量
分析(ESI-MS)を行った．ESI-MSは装置内で試料(液体)に
高電圧を印可し帯電させた微細な液滴として噴霧し，更

に熱を加えることでイオン化し，そのイオンの質量電荷

比(m/z)を測定することができる．NMR解析と ESI-MSの
結果から，この脱色はメチレンブルー分子のフェノチア

ジン骨格の破壊によるメチレンブルー分子の分解のため

であることを報告した 21)．また，アゾ系染料のタートラ

ジン(C16H9N4Na3O9S2)の水溶液(10 mL，100 mg/L)へ 50分
間照射すると黄色の水溶液が脱色されることを見出した
22)．NMR解析と ESI-MSの結果から，この脱色はタート
ラジン分子のアゾ結合(-N=N-)の切断によるタートラジ

*1 工学研究科電気電子工学専攻修士課程 
*2 研究推進部技術共同管理室 
*3 工学部電気電子工学科准教授 
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ン分子の分解のためであることを報告した．さらに，ア

ゾ系染料のアマランス (C20H11N2Na3O10S3)の水溶液 (10 
mL，100 mg/L)へ 70分間照射すると赤色の水溶液が脱色

されることを見出した 23)．ESI-MS の結果から，この脱
色もアマランス分子のアゾ結合(-N=N-)の切断によるア

マランス分子の分解のためであることを報告した．これ

らの分子の分解は，プラズマ中の高エネルギー電子が水

溶液表面の水(H2O)分子と衝突し発生した水酸(OH)ラジ
カルによる酸化分解(電子の引き抜き)であると考えられ

ている．これまでの研究結果から，染料の約 65%を占め

るアゾ系染料やフェノチアジン系染料の水溶液の脱色が

可能であることがわかってきた．これら以外の染料の水

溶液に対しても，この大気圧 Ar プラズマジェット照射
で脱色が可能であるのかを明らかにするために，アゾ系

染料やフェノチアジン系染料以外の染料としてよく使用

されるトリフェニルメタン系染料の一つであるマラカイ

トグリーンを照射対象とした． 
マラカイトグリーンは，トリフェニルメタン系青緑色

塩基性染料である．Fig. 1 に分子構造を示す．(a)はマラ
カイトグリーン(C23H25ClN2)，(b)はトリフェニルメタン

(C19H16)である．マラカイトグリーンの分子量は 364.911
で，青緑色の粒または粉末状の固体である．米国化学会 
(American Chemical Society)の Chemical Abstracts Service 
(CAS)登録番号は，569-64-2である．マラカイトグリーン

分子は，国際純正・応用化学連合(International Union of 
Pure and Applied Chemistry， IUPAC)名が「4-[（4-ジメチ
ルアミノフェニル）-フェニル-メチル]-N,N-ジメチル-ア
ニリン」であり，(b)のトリフェニルメタンを基本骨格と

し二つのジメチルアミド(-N(CH3)2)を側鎖としている．こ

のトリフェニルメタン骨格中央の炭素二重結合(＞C=C
＜)が発色団であり，呈色の主原因となる 24-26)．水溶液中

では，マラカイトグリーン分子は正にイオン化し，塩素

イオン(Cl-)は離れている．マラカイトグリーンは，着色

力が強く安価であることからよく用いられ，羊毛・綿な

どの繊維の他に紙やプラスチック製品などにも用いられ

ている 27, 28)．また殺菌剤として魚の水カビ病にも用いら

れているが，発がん性が示唆されているため 29)，米国で

は 1981 年に，EU では 2002 年に食品関連への使用が禁

止され，ウナギへの残留が問題になった中国でも，2002
年に食用動物への使用が禁止された 30)．日本では食品衛

生法により食品中から検出されてはならないと規定され

ている 31)．そのため種々の方法を用いたマラカイトグリ

ーン分子の分解(マラカイトグリーン水溶液の脱色)が研
究されている．Parshetti らは，濃度 50 mg/L のマラカイ

トグリーン水溶液を Kocuria rosea 菌を用いて 5時間で脱
色できたことを報告した 27)．Chenらは，濃度 50 mg/Lの
マラカイトグリーン水溶液を TiO2 光触媒を用い 4 時間
の UV光照射で脱色できたことを報告した 32)．Berberidou
らは，濃度 10 mg/Lのマラカイトグリーン水溶液を TiO2

光触媒への UV 光照射と超音波照射を組み合わせて 2 時
間で脱色できたことを報告した 28)．Juらは，濃度 20 mg/L
のマラカイトグリーン水溶液を TiO2光触媒への UV光照
射とマイクロ波照射を組み合わせて 3分間で 85%脱色で
きたことを報告した 33)．Zhouらは，濃度 100 mg/Lのマ

ラカイトグリーン水溶液を超音波照射とオゾン酸化法を

組み合わせて脱色できたことを報告した 34)．Putri らは，
濃度 20 ppmのマラカイトグリーン水溶液を TiO2光触媒

への UV 光照射と酸素(O2)ガスバブリングを組み合わせ
て 6時間で 60%脱色できたことを報告した 35)．上記のよ

うに様々な方法が研究されているが，それぞれ時間や手

間がかかる． 
本研究では，大気圧 Ar プラズマジェットを用いてマ

ラカイトグリーン水溶液の脱色が可能であるのかを明ら

かにする．マラカイトグリーン水溶液の吸光度スペクト

ル測定と EIS-MS 測定を行い，マラカイトグリーン分子

の分解過程を調べた．さらにサーモカメラを用いてプラ

ズマ照射に伴うマラカイトグリーン水溶液の温度の変化

を調べた．これまでの我々が行ったアゾ系染料やフェノ

チアジン系染料水溶液の脱色において，それぞれの分子

の破壊箇所を明らかにしてきた．本研究においては，ト

リフェニルメタン系染料では分子のどこが破壊されるの

かを明らかにする． 
 
 
 

 
 
 
 
 

 
(a) Malachite green 

 
 
 
 
 
 
 

(b) Triphenylmethan 
 

Fig. 1 Molecular structures. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Fig. 2 Schematic of experimental setup. 
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Fig. 3 Photograph of plasma jet irradiation onto Malachite green 
aqueous solution. 

 
 
 
 
 
 

 
(a)      (b)      (c)       (d)      (e)      (f) 

Fig. 4 Change in color of Malachite green aqueous solution 
irradiated with plasma jet: (a) before irradiation and after (b) 
10, (c) 20, (d) 30, (e) 40, and (f) 50 min of irradiation. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig. 5 Dependence of absorbance spectra of Malachite green 
aqueous solutions on plasma irradiation time. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig. 6 Dependence of decomposition rate of Malachite green 
molecules on plasma irradiation time. 
 

2．実験 
 
Fig. 2に実験装置の概略図を示す．装置は，誘電体の石

英管(長さ 50 mm，内径 6 mm，外径 8 mm)に放電電極の
銅管(内径 4 mm，外径 6 mm)を挿入し，石英管の外側に

接地電極の銅箔(厚さ 0.05 mm，幅 10 mm)を巻いた構造

である．交流高電圧を印加することで，電極間の石英管

内部に誘電体バリア放電を生成し，流入した Ar ガスを

プラズマ化し，そのプラズマが大気中にジェット状に噴

出する．プラズマジェットは，Logy 製高電圧電源 LHV-
10ACを用いて周波数 10 kHz，印加電圧 10 kV，Ar ガス
流量 10 L/分間で発生させた．印加電圧と電流の測定には，

Tektronix 製オシロスコープ TDS10001B および高電圧プ

ローブ P6015Aおよび電流プローブ A621を用いた． 
プラズマ照射中の消費電力は，SANWA SUPPLY 製の消

費電力計 TAP-TST8N を用いて測定され約 20 W であっ

た．Ar ガス流量は，Koflok製 Ar ガス流量計 RK-1250を
用いて調節された．このプラズマジェットを，直径 60 mm
のガラス製ペトリ皿内の濃度 100 mg/L(100 ppm)のマラ
カイトグリーン水溶液 10 mL に 10～50 分間照射した．
照射距離(石英管先端から水溶液までの距離)は，15 mm
で行った．マラカイトグリーン試薬は，富士フイルム和

光純薬製のものを用いた． 
マラカイトグリーン水溶液の吸光度スペクトル測定に

は，日本分光製分光光度計 V-630を用いた．ESI-MS測定
には，日本電子製Accu TOF LC-plus JMS-T100LPを用い，
測定モードはポジティブで行った．プラズマ照射中のマ

ラカイトグリーン水溶液の温度測定には，NEC Avio製の
サーモカメラ F30を用いた． 

 
3．結果および考察 

 
Fig. 3 にマラカイトグリーン水溶液へのプラズマジェ

ット照射の様子を示す．石英管内のプラズマ中に多数の

ストリーマが見られ，それらが水溶液にあたっていた．

ストリーマは電子の流れであるため，電子は水溶液表面

の H2O分子にあたっていると考えられる．従って，水溶

液中には H2O分子が解離した OHラジカルが発生してい

ると考えられる．この OH ラジカルによりマラカイトグ

リーン分子が酸化分解されることが期待される． 
Fig. 4 にプラズマジェット照射に伴うマラカイトグリ

ーン水溶液の色の変化を示す．プラズマ照射前では青色

であったものが，プラズマ照射時間の増加に伴い徐々に

薄くなり，50分間照射後には透明になった．この結果か

ら，マラカイトグリーン水溶液は大気圧 Ar プラズマジ
ェット照射により脱色されることがわかった． 

Fig. 5 にマラカイトグリーン水溶液の吸光度スペクト

ルのプラズマ照射時間依存性を示す．プラズマ照射前の

スペクトルにおいて波長 580 nm 付近に極大ピークが，

波長 420 nm 付近および波長 310 nm 付近にもピークが観

測された．プラズマ照射時間の増加に伴いこれらのピー

クの吸光度は減少した．吸光度はマラカイトグリーン分

子の濃度に比例するため，この吸光度の減少はマラカイ

トグリーンの濃度が減少したことを示している． 
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(a)                     (b) 
 
 
 
 
 
 

(c)                      (d) 
Fig. 7 Thermographic images of Malachite green aqueous solution 
irradiated with plasma jet: (a) before irradiation, and after (b) 10, 
(c) 30, and (d) 50 min of irradiation. 
 
 

Fig. 6 にマラカイトグリーンの分解率のプラズマ照射

時間依存性を示す．吸光度スペクトルにおける 580 nm 付

近の極大ピークによる光の吸収(赤色)が，この水溶液の
呈色(青色)の主な原因となっている．310 nm および 420 
nm 付近の吸光度ピークは，水溶液の呈色にはほとんど関

係がない．水溶液の色が薄くなり脱色されるのは，主に

この極大ピークの吸収が減少し消失するためである．吸

光度の変化は，マラカイトグリーン分子の濃度の変化に

依存する．従って，この極大ピークでの吸光度の減少は，

マラカイトグリーン分子の分解による濃度の減少を示す

ことになる．分解率は，Fig. 5中の吸光度スペクトル中の

極大ピークにおけるプラズマジェット照射前後の吸光度

の比から求めた．プラズマジェット照射時間の増加に伴

いマラカイトグリーン分子の分解が進み，50分間照射後

にはほぼ 100%分解されたことがわかった．マラカイト

グリーンの呈色の原因である発色団はトリフェニルメタ

ン骨格中央の炭素二重結合(>C=C<)であるので，脱色さ
れたということはこの炭素二重結合(>C=C<)が切断され，

トリフェニルメタン骨格が破壊されたことを示している． 
Fig. 7 にプラズマ照射されたマラカイトグリーン水溶

液のサーモ像を示す．像中には+印での測定温度(水面の
温度)が表示されている．温度を表すカラーバーは，最低

が 20.0 ℃で最高が 40.0 ℃である．Fig. 7(a)のようにプ
ラズマ照射前のマラカイトグリーン水溶液の温度は

22.6 ℃であり，Fig. 7(b)のように 10分間プラズマ照射後

では 22.3 ℃であり，Fig. 7(c)のように 30 分間プラズマ
照射後では 23.5 ℃であり，Fig. 7(e)のように 50 分間プ
ラズマ照射後では 24.4 ℃であった．この結果から，マラ
カイトグリーン水溶液の温度はプラズマジェット照射で

はほとんど変化しないことがわかった．従って，上記で

述べられたマラカイトグリーン水溶液の脱色は，プラズ

マ照射による熱のためではないことがわかった． 
Fig. 8 にマラカイトグリーン水溶液の MS スペクトル

のプラズマ照射時間依存性を示す．Fig. 8(a)のようにプ 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig. 8 Dependence of MS spectrum of Malachite green 
aqueous solution on plasma irradiation time. (a) before 
irradiation and after (b) 10, (c) 20, and (d) 40 min of 
irradiation. 
 
 
ラズマ照射前のスペクトルには質量電荷比(m/z)=329 に
ピークが見られた．この m/z=329のピークは，質量 364 
のマラカイトグリーン分子から質量 35 の塩素イオン

(Cl-)が取れたものである．Fig. 8(b)のように 10分間プラ
ズマ照射後では，m/z=329 のピーク以外に m/z=315 にピ
ークが見られた．この m/z=315のピークは，Cl-が取れた

マラカイトグリーン分子からさらに質量 15 のメチル基

(-CH3)が取れ，そこに質量 1の水素(H)原子が付いたもの

であると考えられる．m/z=329のピーク強度は減少した．

この結果は，10分間のプラズマ照射で水溶液中のマラカ

イトグリーン分子は分解され始めていることを示してい 
 

(a) 

(b) 

(c) 

(d) 

(c) 
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(a)                     (b) 

(c)                      (d) 
 

(e)                    (f) 
 
 
Fig. 9 Decomposition of Malachite green molecules: (a) 
m/z=329, (b) m/z=315, (c) m/z=301, (d) m/z=287, (e) 
m/z=273, and (f) m/z=225. 
 
 
る．Fig. 8(c)のように 20 分間プラズマ照射後では，

m/z=301 にもピークが見られた。この m/z=301 のピーク
は，上記の m/z=315 の分子からさらに質量 15 のメチル
基(-CH3)が取れ，そこに質量 1の水素(H)原子が付いたも

のであると考えられる．Fig. 8(d)のようにこれらのピー
クは消失した．Fig. 8(b)～(d)のようにプラズマ照射時間
の増加に伴い m/z=329のピーク強度は減少した．この結

果は，40分間のプラズマ照射によりマラカイトグリーン

分子は分解され，検出感度以下になったことを示してい

る。但し，マラカイトグリーン分子の分解に伴い生じる

分解生成物のピークは見られなかった．これは、分解生

成物がイオン化しづらいため検出できなかったと考えら

れる．以上より，プラズマ照射に伴う m/z=329のピーク
強度の減少はマラカイトグリーン分子の減少を示してお

り，水溶液の脱色の原因がマラカイトグリーン分子の分

解であることがわかる． 
Chenらは，TiO2光触媒を用いてマラカイトグリーン水

溶液の脱色を行い，ESI-MS 測定において m/z=329，
m/z=315，m/z=301 の他に m/z=287 も検出している 29)．

彼らは，この m/z=287 は m/z=301 からメチル基(-CH3)が
取れ，そこに質量 1の H 原子が付いたものである考察し

ている．この結果は我々の結果と同様であり，マラカイ

トグリーン分子の分解過程では，メチル基(-CH3)の解離

が生じていることがわかった．Putriらは，TiO2光触媒と

O2 ガスバブリングを組み合わせてマラカイトグリーン

水溶液の脱色を行い，ガスクロマトグラフィー質量分析

(GC-MS)において，m/z=330，m/z=329，m/z=316 の他に

m/z=225を検出している 32)．彼らは m/z=225はマラカイ

トグリーン分子の左半分が取れたもの(マラカイトグリ

ーン分子からジメチルアミド(-N(CH3)2)が付いたベンゼ

ン環が一つ取れたもの)に酸素(O)原子が付いたものであ

ると考察している． 
Fig. 9 にマラカイトグリーン分子の分解を示す．これ

らの分子構造の変化は，我々の MS解析の結果(質量の変

化)，Chen ら 32)および Putri ら 35)の考察を合わせて考え

られた．赤色の実線は切断部分を示している．(a) m/z=329
はマラカイトグリーン分子から塩素イオン(Cl-)が取れた

もの，(b) m/z=315は m/z=329からメチル基(-CH3)が取れ

たもの，(c) m/z=301は m/z=315からメチル基(-CH3)が取

れたもの，(d) m/z=287は m/z=301からメチル基(-CH3)が
取れたもの，(e) m/z=225は(a)m/z=329から左半分が取れ

たもの(マラカイトグリーン分子からジメチルアミド(-
N(CH3)2)が付いたベンゼン環が一つ取れたもの)に酸素
(O)原子が付いたものである．従って，マラカイトグリー

ン分子の分解過程では，トリフェニルメタン骨格中央の

炭素二重結合(>C=C<)が切断されトリフェニルメタン骨

格が破壊され，同時に四つあるメチル基(-CH3)が解離し

ていくと考えられる．以上より，マラカイトグリーン水

溶液の脱色は，(e)に示すトリフェニルメタン骨格中央の

炭素二重結合の切断によるマラカイトグリーン分子の分

解のためであることがわかった． 
 

4．結論 
 
トリフェニルメタン系青緑色塩基性染料であるマラカ

イトグリーンの水溶液(10 mL，100 mg/L)が，周波数 10 
kHz，印加電圧 10 kV，Ar ガス流量 10 L/分間で発生させ
た大気圧 Arプラズマジェットの 50分間照射で脱色され
ることがわかった． 
脱色の過程では，マラカイトグリーン水溶液の呈色の

原因(発色団)であるトリフェニルメタン骨格の中央にあ

る炭素二重結合(>C=C<)が切断され骨格の破壊が生じ，

同時に側鎖の四つあるメチル基が解離していくと考えら

れる． 
以上のことから，大気圧 Arプラズマジェット照射は，

有色有機廃水の脱色に有用であることがわかった． 
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多項式関数の等高線を利用した波板シェルの波目方向の最適化 
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Abstract 

    This paper proposed an optimization technique to obtain the optimal wave directions of corrugated shells. 
The finite element method is applied to the structural analysis of the corrugated shells. and the constituted law of 
an anisotropic flat plate is used for the material of shell element to achieve the same effective stiffness as the 
corrugated plate. The objective function is the strain energy under self-weight, To obtain a continuous and 
smooth distribution of wave directions. The wave directions are expressed as the contour line directions of a 
polynomial function. And the design variables are the weight coefficients of the polynomial function. The 
Quasi-Newton method is used as optimization method. The optimal solutions for a cylindrical shell and an EP 
shell are investigated as numerical examples. The optimal solutions with low strain energy, high stiffness under 
self-weight and smooth distribution of wave directions were obtained and the effectiveness of the proposed 
method was confirmed. It was found that membrane forces and bending moment on the optimal corrugated shells 
occur in almost one direction towards the support points. And the wave orthogonal direction of the shells tends 
coincide with the principal stress direction. 
 
Keywords: Shape optimization, Anisotropic plate, Corrugated plate, Quasi-Newton method 

 
 

1．はじめに 

 
薄肉の板はそのままでは曲げ剛性, 曲げ耐力が小さい

が, 幾何学的な或いは立体的な効果を与えることで構造

性能を高めることが出来る. 折板構造は平板を繰り返し

折り曲げることで，板に厚みを持たせて曲げモーメント

に抵抗する構造形式である．一方で， シェル構造は板に

2 方向の曲率を与えることで面内方向に力を流し，曲げ

モーメントの発生を小さくする構造形式である．一方で

自然界にはこれらの二つの構造形式を複合的に有するよ

うな形態も見られる．シェル構造の語源にもなっている

貝殻には，殻の表面が小刻みに波打ったものが多くある.
過去に建設されたシェル構造の中には，薄肉のシェルの

滑らかな曲面を小刻みに波打たせ折板構造のように曲げ

剛性を高めている事例が幾つかある，CNIT La Defense1)

は 1959 年に建設された三角形プランを有し，スパン

206m の RC シェル構造であり，シェル面は外に向かって

凸状に波打っている．Torino  Esposizioni2)はピエール・

ルイジ・ネルビの設計で 1948 年に建設されたヴォールト

状のシェル構造である．シェル面はプレキャストで建設

されており明り取りの為に多くの穴があけられているが，

全体のプロポーションは波板状である． 

本論文では Fig. 1 に示すように波板が曲率を持たない

（シェル状の場合は曲率が小さい）波板の稜線の方向を

波目方向（Wave direction）と呼び，これと直交する方向

を波目直交方向（Wave orthogonal direction）と呼ぶこと

にする．平面を波打たせると，波目方向の面内剛性と曲

げ剛性は大きくなるが，波目直交方向はバネのように蛇

行している為，面内剛性が極端に小さくなる．シェル曲

面に波板を適用した場合，波目の向きによっては構造的

に不利になる場合も考えられる．シェル面を波板にして

構造性能を高める場合，力の流れに応じた適切な波目の

配置が存在するものと考えられる． 
 著者らの既報 3)において波板の有効剛性を用いて異方

性平板に置換し，有限要素法により離散化された各シェ

ル要素の波目の向きを設計変数として歪エネルギーが最

小となる波目の向きを非線形計画法を用いて解く方法を

示した．しかし，この解法では要素ごとに独立して波目

方向を表現できるため隣り合った要素で直交した波目な

ど波目の向きが急激に変化する箇所が現れ，実際の構造

物として実現するのが難しい最適解が得られる結果とな

った． 
 そこで本報では, 波目の向きが連続的な滑らかな分布

となるように，幾何学的な拘束を加える方法について検

討した．波目の向きを別途与えた多項式関数の等高線の

方向とし，設計変数をこの多項式関数の重み係数とする．

*1 工学研究科建築土木工学専攻修士課程 
*2 工学部建築学科教授 
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この手法によって滑らかな波目の分布を持ちながら歪エ

ネルギーの小さい形態が得られることを示す． 
本報と類似の既往の研究に文献 4),5)などがある．例え

ば P.Winslow ら 4)は，2 方向格子シェルの網目の交差角

と方向の最適化を行っている．2 方向格子の有効剛性を

用いて連続体シェルとして解析しており，最適化手法に

はヒューリスティクスを用いている．松村，下田 5) は直

交異方性材料で造られるシェルの材料配向の最適化に数

理計画法を用いて行っている． 
本田ら 6)は複合屋根の応力集中を最小化するために曲

線状繊維の向きを三次多項式関数の等高線を用いて表現

し，この多項式関数の重み係数を設計変数とする方法を

検討している． 
2．最適化方法 

 
2.1 波板の有効剛性 

波板シェルの構造解析には三角形平面シェル要素によ

る有限要素法を用いる．ただし波板状のシェル面を直接

離散化することはせず，本研究では波板を異方性平板と

して近似することとし(Fig. 1) ，次の異方性平板の構成

則を扱う． 

,  

(1)，(2) 
 

 
Fig. 1  Replacement of corrugated plate with anisotropic flat 

plate. 
 

ここに， は異方性平板の中立面における面内

ひずみ， は曲率を表す． は膜力成分， 

はモーメント成分を表す．Y.Xia ら 7)は周期

性を持った波板に対する異方性平板の有効剛性をひずみ

エネルギーを等価とする条件のもと導出している．波の

形状を限定しておらず，汎用性のある構成則を導出して

いるが, 本研究では波板の形状を Fig. 2 に示すような正

弦波とする．Xia らの定式に従い，(1),(2)式の構成則を導

出すると，次式が得られる． 

   

   

       

(3) 
ここに  はヤング率， はポアソン比であり， 

,  である．s は波の曲線に沿った

座標である．式中の変数の意味は Fig.2 に示してある． 
 

 
Fig. 2  Shape of corrugated plate. 

 
(3)式の有効剛性の面内剛性を等方性平板の剛性との

比で Fig. 3に示す．波の形状は板厚 h=0.1m, 波幅 c=0.5m，

ポアソン比 =0.17 とし，波高さ f をパラメーターとし

て剛性の変化を表現している．横軸は波幅と波深さとの

比で，縦軸は等方性平板の剛性との比を表す．同様に面

外剛性の比を Fig. 4 に示す． 
Fig. 3 を見ると波高さが高くなるほど, (波目直交

方向)は大きく減少するが， (波目方向)は増加する． 
は緩やかに減少する． 

Fig. 4 を見ると波が高くなるほど (波目直交方向)は

緩やかに減少するが， (波目方向)は急激に増加する． 

は緩やかに増加した．なお,本研究で扱う波の形状は

f=0.25m を扱っており，上記のグラフに直線で記入した． 
 

  
Fig. 3 In-plane stiffness  Fig. 4 Out-of-plane stiffness 

ratio.                     ratio. 
 
次に上記構成則の有限要素法での取り扱いについて述

べる．三角形平面シェル要素の 要素の要素 x 座標と，

波板(異方性平板)の主軸(波目直交方向)となす角度を

とする(Fig. 5)． 
 

 
Fig. 5 Triangle plane shell element. 

 
要素の構成則は 方向への座標変換を伴うため，次式の

ように表せる． 
                 (4) 
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  (5) 

であり， は要素座標の応力―歪マトリクスであり，

は(1)，(2)式の応力―歪マトリクスである． 
 
2.2 各要素の波目方向を設計変数にした最適化 

各要素の波目方向を設計変数にした最適化(以下既
往手法)について述べる．目的関数はシェルの自重作用

下における歪エネルギーとする． 

             (6) 

ここに は各要素の主軸角であり， は要素

を構成する節点の変位ベクトルであり通常の構造解析

により求める， は要素剛性マトリクスである．Mは要

素数を表す．(6)式は制約条件なしの非線形計画問題であ

り，最適化手法には準ニュートン法 8)を用いる． 
上式を で偏微分することで次のような最適性条件式 

を得る． 

    (7) 

準ニュートン法により上式を満たす を求めることにな

る．要素剛性マトリクス は次式のように表せる． 

               (8) 

ここに，B は歪―節点変位マトリクスであり，S は要素

面積である．従って, は次式のように表せる． 

             (9) 

           (10) 

(11) 
 

2.3 多項式関数の等高線を利用した波目方向の最適化 

多項式関数の等高線を利用した波目方向の最適化(以
下提案手法)について述べる．本田らは複合屋根の応力集

中を最小化するために曲線状繊維の向きを三次多項式関

数の等高線を用いて表現し，この多項式関数の重み係数

を設計変数とする方法を検討している．本研究では，こ

の方法に倣い波目の向きを次の多項式関数の等高線で与

えるものとする(Fig. 6)． 
 

                    (12) 
ここに， ， はシェルの ， 座標に相当する無次元

化座標であり，矩形平面を持つシェルの 座標の最小値

を ，最大値を ， 座標の最小値を ，最大値を

とした場合， のとき ， のとき

， のとき ， のとき となる

ように正規化する． は各項の重み係数であ

る．本報の解析例では x，y軸に対して対称なモデルのみ

を扱うため，ここでは偶関数のみを用いているが，勿論

任意の関数も適用できる．三角形要素 の重心位置に対

応する無次元座標を とする．この位置における(12)

式の多項式関数の全体座標系の 軸と等高線直交方向の

角度 は，次式により表せる． 

        (13) 

要素座標の 軸と全体座標の 軸がなす角度を とする

と，要素座標の 軸と主軸のなす角度 は次式となる． 

            (14) 

目的関数はシェルの自重作用下における歪エネルギー

とする． 

           (15) 

(12)～ (14)式により各要素の主軸角が与えられるので , 
この重み係数が設計変数となる． 
 上式(15)を で偏微分することで次のような最適性条

件式を得る． 

   

(16) 
(16)式中の は(8)～(11)式により表せる．(16)式中

の は次式で与えられる． 

 

(17) 
(9)式，(17)式により(16)式の最適性条件が算定できる． 
(17)式を満たす重み係数 を準ニュートン法

により求める． 
 

  
Fig. 6 Wave direction represent of using contour lines. 
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3．解析モデル 

 
解析モデルは円筒シェルと EP シェルの 2 つのモデル

を使用し，モデルの寸法はともに x 方向スパン 20m，y
方向スパン 20m，ライズ 5m である(Fig. 7)．波板寸法は

波幅 0.5m，波高さ 0.25m（波長さ 0.731m），板

厚 0.1m と定義し，材料は RC を想定しているためヤ

ング率 N/mm2，ポアソン比 ，単位体積

重量 24kN/m3 として解析を行う．荷重は自重とし，

単位面積当たり の自重を等価節点力により与

える．支持条件は円筒シェルは隅角部をピン支持とし， 

それ以外の節点は境界辺に水平直交方向に移動可能なロ

ーラー支持とする(Fig. 8(a))．EP シェルの境界点の隅角

部を 4点ピン支持とした(Fig. 8(b))．最適化には 2.2節の

手法(以下，既往手法と呼ぶ)と 2.3 節の手法(以下，提案

手法と呼ぶ)の 2通りでそれぞれ行う．なお初期の波目方

向はいずれのモデルも y 方向となるように与えるものと

し，提案手法では それ以外の重みを 0 として初期値

を与えた． 
 

 
(a) Cylindrical shell 

 
(b)EP shell 

Fig. 7 Analysis model. 
 

 
 

(a) Cylindrical shell            (b) EP shell 
Fig. 8  Support conditions.  

 
4．最適化結果 

 
円筒シェル：円筒シェルの初期解(波目方向の初期値)

を Fig. 10 に，既往手法の最適解を Fig. 11，提案手法の最

適解を Fig. 12 にそれぞれ示す，図の水平方向は x軸方向

に対応する. Fig. (a)は Fig. 9 のように各要素の波目方向

を線で描いている．初期値は波目を y 方向に与えたが，

既往手法の最適解では隅角部のピン支持部に向かった波

目が見られ，シェル中央部では不規則な波目が見られる．

提案手法の最適解では同様に支持部に向かった波目が見

られ，シェル中央部での不規則な波目は解消された． 
 既往手法と提案手法の波目の滑らかさの定量化のため

に手法ごとの辺で隣り合った要素での波目の角度の差の

最大値，最小値，平均および分散を Table 1 に示す．Table 
1 の一行目は円筒シェルの既往手法の結果であり二行目

は提案手法の結果である．二行目を見ると提案手法の差

の平均と分散が既往手法と比べて値が小さくなっており

差が少なく滑らかであることがわかる． 
Fig. (b)は膜力図であり，主応力方向の膜力の大きさを

線の長さで表している．色の濃い線が圧縮力，色の薄い

線が引っ張り力を表す．図中には最大値も記入してある．

初期解の Fig. 10(b)を見ると各要素の膜力は 2方向に生じ

ているが既往手法の最適解の図 Fig. 11(b)と提案手法の

最適解の Fig. 12(b)を見ると膜力は主に 1方向に生じてお

り，どちらも最適解の波目の方向に似た方向に生じている． 
Fig. (c)は曲げモーメント図を同様に示したものである． 

Fig. 10(c)を見ると y 方向に曲げモーメントが生じている

が Fig. 11(c)と Fig. 12(c)の最適解では膜力と良く似た方

向に曲げモーメントが生じており，y 方向スパン中央部

に大きな曲げモーメントが生じている．なお，二つの最

適解の応力図のスケールは比較のために同じにしてある．

また，これらの膜力，曲げモーメントはあくまで波板を異

方性平板と見なした時の合応力であることに注意されたい． 
Fig. (d)は変形図であり，自重作用時の変形を拡大して

表している．横の数字は変形の倍率である．変形図を見

ると初期解ではモデル中央部に大きな変形が見られるが

既往手法と提案手法を見ると変形が少なくなっている． 
Fig. 13(a)は既往手法の最適解について各要素ごとの波

目の角度を横軸に，主膜力の角度を縦軸に表現したもの

である．主膜力の大きさを図中の点の色の濃淡で表す．

図中の直線上に点が存在する場合，波目の角度と主応力

の角度が一致することを表す．図を見ると波目の角度と

膜力の角度は概ね一致していることが分かる．Fig. 13(b)
も同様に波目の角度と主曲げモーメントの角度を比較し

たものである．この場合も両者はほとんど一致している．

同様に提案手法の波目の角度と主応力の角度の比較を

Fig. 14 に示す．両者は一致する傾向にあるが既往手法に

比べてばらつきが見られた．これは波目が要素ごとに自

由に表現できる既往手法に比べて提案手法は滑らかな波

目を得るために幾何学的な拘束を加えた為である． 
 

 
Fig. 9 Expression of wave direction. 

c = f = l =

h =
42.1×10E = 0.17n =

r =
/hl cw r=

1 1a =
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Max:16.2kN-m/m 
(c) Bending moment diagram 

Max:0.0104m 
(d) Deformation diagram (×100)   

4.07kNm 

(a) Wave direction 
  

U = Max:146.9kN/m 
(b) Membrane force diagram 

 Fig. 10 Initial solution 
(Cylindrical shell, roller support). 

  

Max:12.1kN-m/m 
(c) Bending moment diagram 

Max:0.00151m 
(d) Deformation diagram (×100)   

0.60kNm 

(a) Wave direction 
  

U = Max:168.1kN/m 
(b) Membrane force diagram 

 Fig. 11 Optimal solution of previos method 
(Cylindrical shell, roller support). 

  

Max:13.2kN-m/m 
(c) Bending moment diagram 

Max:0.00295m 
(d) Deformation diagram (×100)   

1.05kNm 

(a) Wave direction 
  

U = Max:209.8kN/m 
(b) Membrane force diagram 

 Fig. 12 Optimal solution of proposed method 
(Cylindrical shell, roller support). 
  

(a) Principal membrane force  (b) Principal bending moment 
Fig. 13 Relationship between angle of wave direction  

and stress (previos method). 
  

(a) Principal membrane force  (b) Principal bending moment 
Fig. 14 Relationship between angle of wave direction  

and stress (proposed method). 
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Max:39.2kN-m/m 
(c) Bending moment diagram 

Max:0.0508m 
(d) Deformation diagram (×100)   

15.7kNm 

(a) Wave direction 
  

U = Max:709.1kN/m 
(b) Membrane force diagram 

 Fig. 15 Initial solution 
(EP shell, 4-point pin support). 

  

Max:10.4kN-m/m 
(c) Bending moment diagram 

Max:0.00284m 
(d) Deformation diagram (×100)   

1.09kNm 

(a) Wave direction 
  

U = Max:405.9kN/m 
(b) Membrane force diagram 

 Fig. 16 Optimal solution of previos 
method. 

(EP shell, 4-point pin support) 
  

Max:14.6kN-m/m 
(c) Bending moment diagram 

Max:0.00354m 
(d) Deformation diagram (×100)   

1.50kNm 

(a) Wave direction 
  

U = Max:424.2kN/m 
(b) Membrane force diagram 

 Fig. 17 Optimal solution of proposed method 
(EP shell, 4-point pin support). 

  

(a) Principal membrane force  (b) Principal bending moment 
Fig. 19 Relationship between angle of wave direction  

and stress (proposed method). 
  

(a) Principal membrane force  (b) Principal bending moment 
Fig. 18 Relationship between angle of wave direction  

and stress (previos method). 
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応力の大きさごとに見ると，主曲げモーメントでは応力

が大きい要素ほど角度が一致する傾向にある． 
波目の角度と主応力の角度の誤差 の最大値，最小

値， 平均お よ び 分 散 を Table 2 に 示 す ． こ こ に

とし， の場合は を誤差

として扱う． 
 

 
 
Table 2 の 1 行目は円筒シェルの既往手法の結果であり，

N と表記している欄は主膜力と波目角度の誤差 であ

り M と表記している欄は主曲げモーメントと波目角度

の誤差 である．Table 2 の 1 行目を見ると M に比べて

N の平均と分散が大きくなっており，波目の角度と主曲

げモーメントの角度は一致していることが分かる． 
同様に提案手法の波目の角度と主応力の角度の誤差

が Table 2 の 2 行目に示されている．Table 2 の 2 行目を

見ると既往手法よりも N, M ともに誤差が大きくなって

いる． 
EP シェル：EP シェルの初期解を Fig. 15，既往手法の最

適解を Fig. 16，提案手法の最適解を Fig. 17 に示す．Fig. 
16(a)を見ると波目が支持部に向かっているが，中央部で

は不規則な向きに向いた．Fig. 17(a)を見ると既往手法の

波目方向と同様に波目が支持部に向かっており，中央部

の不規則な波目がなくなり全体で滑らかな波目が生じた．

Table 1 の四行目を見ると提案手法の差の平均と分散が

既往手法と比べて値が小さくなっており差が少なく滑ら

かであることがわかる．なお，初期解の波目方向が完全

な y 方向になっていないのは要素座標の y 方向に与えて

おり曲率のあるモデルを真上から見た場合端部が歪んで

見えるためである． 

Fig. 15(b)の初期解では各要素の膜力は 2 方向に生じて

いるが，Fig. 16(b)の提案手法と Fig. 17(b)の既往手法の最

適解では膜力は 1 方向に生じている． 
Fig. 15(c)を見ると主に y 方向に曲げモーメントが生じ

ているが, Fig. 16(c)の最適解では(b)の膜力とよく似た方

向に力が生じている．中央部では曲げモーメントは小さ

い．Fig. 17(c)では同様に膜力とよく似た方向に力が生じ

た． 
同様に波目の角度と主応力の関係を既往手法は Fig. 18，

提案手法は Fig. 19 に示し，同様に既往手法の波目の角度

と主応力の角度の誤差 を Table 2 の 3 行目に，提案手

法を 4 行目に示す．既往手法の Fig. 18 を見ると波目の角

度と主応力の角度は一致する傾向が見られるが Table 2
の 3 行目を見ると M の方が差が大きい．提案手法の Fig. 
19 を見ると波目の角度と主膜力の角度はばらつきがみ

られる．Table 2 の 4 行目を見ると N の場合の差が大きく

なり，M の角度の差は小さくなった． 
 

5．まとめ 

 
本報では，波板シェルの最適な波目方向を検討した．

波板を異方性平板として近似し，波目の向きを多項式関

数の等高線で与えた波目方向を設計変数とし準ニュート

ン法を用いて最適化を行った． 
その結果，以下のような知見を得ることができた． 

(1)提案した手法によって既往手法でよく見られた隣

り合った要素で直交した波目の向きなど波目の向き

が急激に変化する箇所が概ねなくなり，全体で滑ら

かな波目が得ることが出来た． 
(2)既往手法と比べて歪エネルギーの 1.3~1.8 倍の増加

が見られた．これは波目が要素ごとに自由に表現で

きる既往手法に比べて提案手法は滑らかな波目を得

るために幾何学的な拘束を与えたためである. 既往
手法によく似た良好な結果が得られた．  

今後は更に合理的な形態となるように波高さ f を設計変

数とする最適化を検討していく． 
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多段配筋とした RC 梁の許容曲げモーメント算定式の提案 
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Abstract 

A method for calculating the allowable bending moment of RC beams is provided in the design standard. 
The method assumes that the cross-section of RC beams will remain flat after bending. The standard provides an 
example of calculating the allowable bending moment of RC beams with multi-layer reinforcement, and it is 
commonly referred to in structural design. However, the example does not assume plane preservation of the cross 
section, and the calculated allowable bending moment is probably incorrect. 

In this paper, we propose a formula for calculating allowable bending moment by applying the assumption 
of plane preservation to multi-layer RC beams. The stress distributions of the reinforcing bars are different 
between the proposed method and the calculation example in the standard, and the obtained allowable bending 
moments are different. The range of these differences in general cross-sectional shapes is described. In addition, 
the calculation process of the proposed method is more complicated than the example calculation, and so a 
method to simplify the calculation was considered. The differences between the proposed method and the 
example are formulated and added to the equation of the example, and a simplified method is proposed. 

 
 

Keywords: Reinforced concrete, Allowable bending moment, Multi-layer reinforcement, Calculation formula 
 
 

1．序論 
 

鉄筋コンクリート構造計算規準・同解説（以降は規準

と呼ぶ）には RC 梁の許容曲げモーメントを求める方法
1)が示されている．この方法では，曲げによるわん曲後

も断面は平面を保つと考えられており，その時の応力度

は中立軸位置で 0 であり，そこから線形に変化すると仮

定されている．この仮定を基にコンクリート・鉄筋の応

力度の算定式が導かれ，さらに，許容曲げモーメントは

最大の応力度を許容応力度と置いた時の偶力とされてい

る．また，規準には多段配筋とした RC 梁の計算例が示

されており，全ての引張鉄筋の応力度は，それらの鉄筋

群の重心位置に発生する前提で求められている．これよ

り規準に示されている計算例の方法（以降は現行方法と

呼ぶ）では，Fig. 1(a)のように，鉄筋群内で応力度が同

一と考えられていることになる．しかし，平面保持が成

り立つとすれば，Fig. 1(b)のように，中立軸から離れた

鉄筋ほど応力が大きくなると考えられる．この考えを元

に基準の方法で許容曲げモーメントを求めると，現行方

法とは最大応力度の発生位置と偶力の作用距離が異なる

と考えられるが，これらの影響について規準では言及さ

れていない．多段配筋での適切な許容曲げモーメントを

得るには，これらの影響を明確にする必要がある． 
多段配筋 RC 梁に関する研究として趙らと島津らの研

究がある．趙らは，RC 梁の曲げ試験を行い，多段配筋

がひび割れ性状に与える影響について報告している 2)．

島津らは，鉄筋量を同一とした多段配筋と普通配筋の RC
梁で曲げ試験を行い，終局曲げ強度の差異を調査し，従

来の理論を拡張した終局曲げ強度の算定式を提案してい

る 3)．これらの研究では，平面保持の仮定が許容曲げモ

ーメントに及ぼす影響については論及されていない． 
以上を踏まえ本研究では，鉄筋群内での応力の差異を

考慮した多段配筋 RC 梁の許容曲げモーメント算定式の

提案を目的とする．本論文では，鉄筋群内でも平面保持

の仮定を遵守して許容曲げモーメント算定式を導出して

おり，さらに現行方法との差異も述べている．以降は，

この方法を精算方法と呼ぶ．なお，精算方法は現行方法

に比べて算定式が複雑であった．そのため，精算方法に

よる許容曲げモーメントの近似値を簡便に求める方法も

検討している．既に周知された現行方法を基準に，その

算定式に精算方法と現行方法の差異を考慮した式を乗じ，

近似値を求める算定式を導出している．以降は，この方

*1 工学研究科建築土木工学専攻修士課程 
*2 工学部建築学科 講師 
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法を拡張現行方法と呼ぶ．なお，拡張現行方法は，引張

側鉄筋が鉄筋の許容引張応力度 ft に達した場合について

のみ提案している．また，この拡張現行方法についても

精度を述べている． 
本論文の構成を述べる．2 章では計算例として示され

ている現行方法を定式化し，さらに，精算方法の導出過

程を述べる．3 章では，現行方法と精算方法の許容曲げ

モーメントの比例式を導出し，この式を用いて精算方法

の近似値を得られるように，拡張現行方法を検討する．4
章では，様々な断面形状の RC 梁に対して現行方法，精

算方法，拡張現行方法による許容曲げモーメントの差異

を求め，各方法の精度を述べる．5 章では，得られた知

見を述べる． 
 

 

(a)Current method         (b)Proposed method 
Fig. 1 Assumed stress distribution in cross section. 

 

2．現行方法の概要と精算方法の提案 
 

2.1 現行方法の概要 

現行方法の概要について述べる．RC 規準には多段配

筋での計算例は示されているが，算定式としてまとめら

れていない．精算方法と比較するために，本論では現行

方法の算定式を定式化する．また，精算方法と比較する

ため，変数の名称を RC 規準から変えて表現している． 

本論文に用いる変数を Fig. 2 に示す．b は梁幅，D は

梁せい，xn は圧縮縁から中立軸位置までの距離を表して

いる．各段を i 段目と表現し，i 段目に配置された鉄筋の

本数を mci,mti,1 本あたりの断面積を aci,ati，圧縮縁からの

距離を dci,dti とした(Fig. 2)．なお，i は引張縁あるいは圧

縮縁側を 1 としている．c は圧縮，t は引張の属性である

ことを表している． 
 

      
Fig. 2 Cross section variable. 

 

現行方法では，Fig. 1(a)に示したように，鉄筋群内の応

力度を同一と考える．これにより，現行方法では鉄筋の

断面積，本数，圧縮縁からの距離を引張側あるいは圧縮

側で一律に扱うことができる．鉄筋の全断面積 At,Ac は(1)
式，圧縮縁から鉄筋重心位置までの距離 dt,dc は(2)式と表

せる． 

 (1) 

 (2) 

 
2.1.1 断面内の各合力 

規準には，曲げモーメントの計算は，「RC 梁の曲げモ

ーメントに対する断面算定は曲げ材の各断面は材のわん

曲後も平面を保ち，コンクリートの圧縮応力度は中立軸

からの距離に比例する」という仮定に基づいて行うと示

されている．この仮定に基づくと，コンクリートの応力

分布は Fig. 3 の赤線のように三角形分布となる．この時

の圧縮コンクリート合力 Cc はコンクリートの圧縮縁応

力度 σc と b，xn を用いると(3)式と得られる．圧縮・引張

鉄筋合力は，中立軸から各鉄筋重心位置までの距離比に

応じた応力度に圧縮・引張鉄筋の全断面積を乗じること

で求められ，引張鉄筋合力 Ts は(4)，圧縮鉄筋合力 Cs は

(5)式と得られる． 

 (3) 

 (4) 

 (5) 

 

 
Fig. 3 The resultant force assumed by the current method. 

 
2.1.2 中立軸の算出 

断面内の力の釣り合いから中立軸を求める．断面内の

力の釣り合いは(6)式の関係になり，これを xn についてま

とめると(7)式と表せる． 

 (6) 

b
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 (7) 

 

 
 2.1.3 許容曲げモーメントの算定式 

梁が許容曲げモーメントに達する条件を考える．規準

には，「許容曲げモーメントは，圧縮縁がコンクリートの

許容圧縮応力度 fc に達したとき，あるいは引張側鉄筋が

鉄筋の許容引張応力度 ft に達したときに対して求まる値

のうち小さい方の数値」と示されている．圧縮縁が fc に

達する条件は(8)式となる．また，鉄筋の応力度は鉄筋群

重心位置に発生すると考えられているため，許容応力度

に達する引張鉄筋位置は引張鉄筋重心位置 dt となり，引

張鉄筋が ft に達する条件は(9)式となる． 

 (8) 

 (9) 

これまでに求めた変数と RC 梁が許容曲げモーメント

に達する条件を用いると，現行方法における許容曲げモ

ーメント cMa は(10)式と得られる．式中の cMt は引張鉄筋

が ft に達した場合，cMc は圧縮縁がコンクリートの fc に

達した場合の許容曲げモーメントであり，cMa はそれら

の小さい方の値である．cMt と cMc は引張あるいは圧縮合

力に応力中心距離 cj を乗じた構成である．なお，規準で

は応力中心距離に略算式 7/8dt を用いる方法が示されて

いるが，本論文では精算方法との比較のため，応力中心

距離は圧縮側と引張側の合力間距離を詳細に求めている． 

cj は圧縮・引張鉄筋応力が圧縮・引張鉄筋重心位置に発

生するという考えから，合力中心を引張側は鉄筋重心位

置，圧縮側は(3),(5)式の合力によって重み付きした距離

比として求めている． 

 (10) 

 

 

 

 
2.2 精算方法の提案 

鉄筋群内での応力の差異を考慮し，精算方法を提案す

る．Fig. 1(b)に示したように，各段の鉄筋の応力が中立

軸からの距離に応じて変わるものと考える．これにより，

現行方法では引張側あるいは圧縮側で一律に扱われてい

る鉄筋本数，断面積，圧縮縁からの距離を各段で個別に

扱う必要がある． 
 
 2.2.1 断面内の各合力 

鉄筋群内での応力の差異を考慮すると断面内の合力は

Fig. 4 のようになる．精算方法における各段の圧縮・引

張鉄筋合力は，中立軸から各段の鉄筋位置までの距離比

に応じた応力度に各段の圧縮・引張鉄筋の断面積を乗じ

ることで求められ，それぞれ(11),(12)式と得られる．な

お，Tsi は i 段目引張鉄筋合力，Csi は i 段目圧縮鉄筋合力

である．圧縮コンクリート合力 Cc は現行方法と考え方が

変わらないため，現行方法と同じ(3)式である． 

 (11) 

 (12) 

 

 
Fig. 4 The resultant force assumed by the proposed method. 

 
2.2.2 中立軸の算出 

断面内の力の釣り合いから中立軸を求める．各鉄筋重

心位置までの距離 dt と dc を用いずに xn の算定式を表す

と，(13)式となる． 

 (13) 

なお，特定の曲げモーメントにおける引張・圧縮合力

は精算方法と現行方法で変わらないため，(7)式と(13)式
で得られる xn は一致する． 

 
2.2.3 許容曲げモーメントの算出 

RC 梁が許容曲げモーメントに達する条件を考える．

現行方法では，ft に達する引張鉄筋の位置を引張鉄筋重

心位置としていた．しかし，平面保持の仮定が成り立つ

とすれば，最も早く ft に達する鉄筋は 1 段目引張鉄筋と

なり，引張鉄筋が ft に達する条件は(14)式の関係となる．

なお，圧縮縁がコンクリートの fc に達する条件は現行方

法と同じであり，(8)式である． 

 (14) 
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これまで求めた変数と条件式を用いると，精算方法に

おける許容曲げモーメント算定式は(15)式と得られる．

精算方法でも，sMa は sMt（引張鉄筋が ft に達する）と sMc

（圧縮縁がコンクリートの fc に達する）の小さい方とし

ている．現行方法では，引張あるいは圧縮鉄筋重心位置

に鉄筋合力が発生する前提で応力中心距離を求めている

が，精算方法では，鉄筋群内での応力の差異を考慮し，

応力中心距離 sj は各段鉄筋の合力によって重み付きした

距離比から求めている． 

 (15) 

 

   

 
3．現行方法の拡張 

 
3.1 概要 

精算方法は現行方法に比べて算定式が複雑である．ま

た，現行方法は規準に計算例が示されていることもあり，

一般的に広く用いられている．そこで本論文では，現行

方法の式を基準として，精算方法による許容曲げモーメ

ントの近似値を求められる算定式を提案することとした．

具体的には，現行方法の算定式に，現行方法に対する精

算方法の比率の式を乗じて求めており，この方法を拡張

現行方法と呼んでいる．なお，この比率の式は非常に煩

雑であったため，計算値に影響の少ない変数を省略して

式の簡略化を試みている．また，一般的な形状の RC 梁

においては，引張鉄筋の本数が極端に多い場合や梁せい

が極端に小さい場合を除いて，引張鉄筋が許容応力度に

達する条件で許容曲げモーメントが求まる．そのため本

論文では，この条件に限って拡張現行方法を提案してい

る． 
ここで，精算方法の許容曲げモーメント算定式は(16)

式と表せる．(16)式中の crs は現行方法に対する精算方法

の許容曲げモーメントの比率であり，(10)式の cMt と(15)
式の sMt を用いると，crs は(17)式と表すことができる．crs

の算定式から crs への影響が少ない要因を段階的に簡略

化した 3 つの算定式を提案した． 

 (16) 

 (17) 

 

3.2 定式化 

 

 3.2.1 手法 1 

まず，圧縮鉄筋に着目した．圧縮鉄筋は，圧縮側のコ

ンクリートに対して断面積が非常に小さいために，負担

する応力も小さい．そのため，この応力を無視しても許

容曲げモーメントに与える影響は小さいと考えた．(17)
式から圧縮鉄筋の項目を削除することで，拡張現行方法

の算定式は(18)式と表せる． 

 (18) 

 

Tsi と Ts は精算方法および現行方法における引張鉄筋

合力であり，Tsi は(11)式，Ts は(4)式である．sJ と cJ は精

算方法と現行方法の応力中心距離 sj と cj（(15)式および

(10)式を参照）から，圧縮鉄筋の項目を削除した応力中

心距離である．ここに， 

 

 

 

である．なお，式中の k は 1 段目を除いた鉄筋段数であ

る．また， であるので，

(18)式中の e1rs は， 

 (19) 

と表すことができる． 
 
 3.2.2 手法 2 
次に，(19)式中のlk に着目した．lk は圧縮縁から 1 段

目引張鉄筋までの距離 dt1 と 2,3 段目までの距離 dt2,dt3 の

比率である．これらの鉄筋までの距離の差異は小さく，

lk を 1 としても許容曲げモーメントへの影響は小さいと

考えた．(19)式中のlk =1 と置いた時の拡張現行方法の算

定式は(20)式と得られる． 

 (20) 

 (21) 
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 3.2.3 手法 3  
 次に，圧縮縁から中立軸までの距離 xn に着目した．(21)
式では，分母と分子にどちらも「- xn」が含まれている．

この項目は，中立軸位置から各段引張鉄筋までの距離

(dti-xn)であるが，これを単に dti と置くと式を簡略化でき

る．(21)式から圧縮縁から中立軸までの距離 xn を省略し

た場合の拡張現行方法の算定式は(22)式と得られる． 

  (22) 

 (23) 

 
4．現行方法と拡張現行方法の精度 

 
 4.1 概要 

複数のモデルについて，現行方法，精算方法，拡張現

行方法で求めた許容曲げモーメントの差異を調査した．

計算条件を Tabel.1 に示す． 
梁幅 300,700mm，梁せい 300,2000mm を全て組み合わ

せた 4 通りの断面を検討対象とした．鉄筋は，呼び径は

D16,22,29（全て SD345），段数は圧縮・引張でそれぞれ

1,2,3 段，鉄筋間距離は鉄筋呼び径の 1.5,2.0,2.5倍，各段

の鉄筋本数は下限値を 0 本，上限値を鉄筋間距離が確保

できる最大本数とし，その間を 1 本ずつ変化させた．

Table.1 中の 50 はかぶり厚＋あばら筋の合計である．な

お鉄筋の本数は，内側の段の本数は外側の段の本数を超

えないように配置している．圧縮縁から圧縮 1 段目鉄筋

までの距離を 50mm，コンクリートを Fc=21（ヤング係

数比 n=15）とし，引張鉄筋比が 0.4%以上かつ釣合い鉄

筋比以下，複筋比 0.4 以上の条件を満たす 6992種類を対

象とした．また，許容応力度には長期許容応力度を用い

た． 
 

Table 1 Analysis condition. 
Beam width b (mm) 300, 700 
Beam depth D (mm) 300, 2000 
Nominal diameter of  

Reinforcing bar d (mm) 
16, 22, 29 

Reinforcing bar type SD345 
Number of layers ⅰ 1, 2, 3 

Space between reinforcing bars S 1.5d, 2.0d, 2.5d 
Number of  

reinforcing bars  
in each layer  

mci, mti 

Lower limit:  
1 (i=1), 0 (i=2,3) 

Upper limit: 
Integerize  

(b-50+50)/S+1 
Fc (N/mm2) 21 

Allowable stress Long 
 

 4.2 拡張現行方法における式の簡略化の影響 

拡張現行方法では，式を簡略化するために変数を省略

している．変数の省略による解への影響を調査した．こ

こで，現行方法に対する精算方法の比率 crs は(17)式であ

る．拡張現行方法でも現行方法との比率の式があり，手

法 1 における比率 e1rs は(19)式，手法 2 の比率 e2rs は(21)
式，手法 3 の比率 e3rs は(23)式である．これらの関係を

Table.1 のモデルに対して求め Fig. 5 に示す．Fig. 5(a)は
精算方法と手法 1 の関係，(b)は手法 2，(c)は手法 3 との

関係である．縦軸は精算方法の比率 crs，横軸は各手法の

比率 e1rs，e2rs，e3rs である．各モデルの結果を黒点で表し

ており，図中の赤線より左上側だと拡張現行方法が精算

方法より小さな値を得ていることになる． 
手法 1 では e1rs が crs より小さい．精算方法と拡張現行

方法の応力中心距離の差異が原因である．拡張現行方法

では，圧縮鉄筋を無視しているため圧縮側の合力位置が

コンクリートの合力位置になる．これにより，精算方法

に比べて応力中心距離が短く，許容曲げモーメントも小

さくなっている．また，crs が 1 に近いほど e1rs がより小

さいが，crs＝1 近傍は精算方法と現行方法に差が少ない，

つまり，鉄筋の段数が少ない条件が該当する．圧縮鉄筋

の段数が少ないと，精算方法と拡張現行方法の圧縮側合

力位置のズレが大きく，差が顕著になったためである．

なお，crs と e1rs の相関係数は 0.823 であった． 

手法 2 でも e2rs が crs より小さいが，こちらでは，圧縮

縁から 1 段目までと 2,3 段目までの比率lk を 1 と置いて

いるため，鉄筋段数が多く，crs が 1 から離れるほど e2rs

の差が大きい．なお，相関係数は 0.769 であった． 
手法 3 では(dti-xn)を dti と省略している．精算方法では，

現行方法に比べて引張側合力位置が外側にあり，中立軸

からその合力位置までの距離が(dti-xn)で考慮されていた．

手法 3 では距離の基準が圧縮縁からの距離 dtiに伸びたた

め，精算方法と現行方法での距離比よりも差が縮まり，

手法 3 の方が精算方法よりも大きな値となる結果が表れ

ている．なお，相関係数は 0.700 であった． 
 

  
(a) Method 1 (crs and e1rs)     (b) Method 2 (crs and e2rs) 

 
(c) Method 3 (crs and e3rs) 

Fig. 5 Difference between exact method and  
extended current method. 
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 4.3 精度 

現行方法と拡張現行方法の精度を調査した．ここで，

精算方法に対する現行方法，拡張現行方法の許容曲げモ

ーメントの比率を安全率と呼ぶ．安全率が 1 を超えてい

れば，現行方法や拡張現行方法の許容曲げモーメントが

精算方法に比べて過大であり，危険側と判断できる．こ

の安全率を，現行方法では cRs，拡張現行方法の手法 1
では e1Rs，手法 2 では e2Rs，手法 3 では e3Rs と表す．Fig. 
6 に安全率の累積頻度分布を示す．縦軸は%表記した累

積頻度，横軸は安全率である． 
cRs は 1.028～1.143 の範囲に分布しており，精算方法よ

りも許容曲げモーメントを最大で 14.3%分大きく求めて

いた．e1Rs は 0.927～0.999，e2Rs は 0.906～0.999，e3Rs は

0.939～1.032 の範囲に分布している．精算方法との最大

の差は，手法 1 で 7.3%，手法 2 で 9.4%，手法 3 で 6.1%
であった． 
 

 

Fig. 6 Cumulative frequency distribution of safety ratio. 
 
手法 1 と手法 2 は，本論文で扱った全てのモデルで安

全側の評価であった．手法 1 は比率 e1rs を計算するのに

多くの変数が必要であり，計算過程も長いが，その他の

拡張現行方法に比べて最も精度が高い．許容曲げモーメ

ントの差が 3%未満のモデル数は，全体の約 90%であっ

た．手法 2 は比率 e2rs の計算過程が簡易であるが，手法 1
と比べると精度が劣る．手法 1 と同様に，差が 3%未満
のモデル数であれば，全体の約 80%であった．手法 3 は

比率 e3rs の計算で変数 xn を必要とせず，鉄筋の断面積，

本数と位置だけで計算ができるため，非常に簡易である．

一方，本論文で扱ったモデルの約 90%で危険側の評価で

あった．差は-6.9～3.2%であり，精度としては手法 2 と

大きな差は無い． 
拡張現行方法はいずれの手法においても現行方法より

も精度よく精算方法の近似値を求められている． 
 

5．結論 
 

本論文で得られた知見を述べる． 

2 章では，現行方法と精算方法の許容曲げモーメント

算定式を示した．平面保持の仮定から，精算方法では中

立軸から離れた鉄筋ほど応力が大きくなると考えており，

これにより，応力中心距離および許容曲げモーメントの

式の構成が現行方法と異なることを示した． 
3 章では，拡張現行方法として，現行方法に対する精

算方法の比率の式を段階的に簡略化し，現行方法の算定

式に乗じることで精算方法の近似値を求める方法を提案

しており，圧縮鉄筋の応力度を無視した手法 1，lk=1 と

した手法 2，xn を省略した手法 3 を提案した． 
4 章では， 2節で拡張現行方法の簡略化による解への

影響を調査した．手法 1 では crs が 1 に近づくほど精算方

法との差が大きくなり，その原因が応力中心距離の相対

的な比率の増大であることを示した．手法 2 では，crs が

1 から離れるほど精算方法との差が大きくなり，その原

因が鉄筋段数の増加によって，lk を 1 とすることの影響

が大きくなったためであることを示した．手法 3 では，

手法 2 に近い傾向が見られたが，精算方法より大きくな

るモデルがあり，その原因が(dti-xn)を dti とすることで e3rs

が相対的に大きくなるためであることを示した．3 節で

は，精算方法に対する現行方法，拡張現行方法の許容曲

げモーメントの比率を累積頻度分布で示し，現行方法と

拡張現行方法の精度を調査した．現行方法は本論文で扱

った全てのモデルで許容曲げモーメントを危険側に評価

し，精算方法よりも許容曲げモーメントを最大で 14.3%
分大きく求めていた．手法 1 と手法 2 では，本論文で扱

った全てのモデルで安全側の評価であった．手法 1 は比

率 e1rs を計算するのに多くの変数が必要であり，計算過

程も長いが，その他の拡張現行方法に比べて最も精度が

高く，許容曲げモーメントとの差が 3%未満のモデル数

は，全体の約 90%であった．手法 2 は比率 e2rs の計算過

程が簡易であるが，手法 1 と比べると精度が劣っていた．

手法 1 と同様に，精算方法との差が 3%未満のモデル数

であれば，全体の約 80%であった．手法 3 は比率 e3rs の

計算で変数 xn を必要とせず，鉄筋の断面積，本数と位置

だけで計算ができるため，非常に簡易であるが，本論文

で扱ったモデルの約 90%で危険側の評価であった．精算

方法との差は-6.9～3.2%であり，精度としては手法 2 と

大きな差は無かった． 
拡張現行方法は，現行方法の計算に加え，手法毎の比

率の計算を必要とするが，いずれの手法においても現行

方法より精度よく精算方法の近似値を求められていた． 
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Abstract  

This paper discusses the mechanism of appearance of colossal magnetoresistance in manganese based oxide materials, 
focusing on the essential physics of the colossal magnetoresistance of the perovskite type crystal Re1-xAxMnO3 (RAMO; where 
Re is a rare earth element such as La, and A is a divalent element). The state of the electron spin for Mn(3d) of RAMO is shown 
as Mn3+[3d4(t2g(3)eg(1))]-Mn4+[3d3(t2g(3)eg(0))]. The electrical conduction of RAMO material comes from the interplay between 
a strong electron–phonon coupling and the “double exchange” effect of spin alignment on electron kinetic energy and is caused 
by the electronic hopping phenomenon. The magnetic and magneto-transport properties of RAMO are governed mainly by the 
mixed-valence Mn ions and are less affected by the oxygen ions. This coupling, which is a type of dynamic extended-system 
version of the Jahn–Teller effect, in conjunction with the double-exchange interaction, is also given by 𝐺!"#$(𝑇) =
𝐴𝑇 '𝜔!% + (𝐶𝑇)%+⁄  according to the Green function calculation with the temperature parameter. 
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1．諸言 
 
3d 強磁性遷移金属の Fe，Co，Ni および Mn 反強磁性

の電気的磁気的特性は，3dバンドの電子状態とそのスピ
ン配向に依存する．これらの金属は酸素と結合すると，

超交換相互作用により反強磁性酸化物をつくり絶縁体と

なる．この酸化物に金属を注入していくと，モットー転

移などにより 1)，マグネタイト，コバルトフェライト 2)，

およびペロブスカイト型マンガン酸化物（Re1-xAxMnO3: 
RAMO, Re=希土類金属，A=2価の金属イオン）などは 3)~6)，

フェロ磁性で金属的電気伝導性が出現する．特に RAMO
は 0≦x≦0.1 で反強磁性絶縁体であるが，0.2≦x≦0.4 の
領域で大きな電気伝導度を示す．この酸化物の結晶は立

方晶の各格子点に Mnイオン，体心点に Reイオン，面心
点に Oイオンをそれぞれ配置し，金属強磁性で電気伝導
特性を示す．磁化特性はフント結合により，系全体とし

て格子点の原子間距離をパラメータとして結合エネルギ

ー状態が Mn 原子のスピンを平行に，同じ向きに有利で
あれば強磁性，逆の反平行にとれば反強磁性となる．モ

ットーの理論によると，結晶が金属-絶縁体転移は格子定
数𝑎の臨界値𝑎&'= 1.62/𝑛'/)+（Mott転移の臨界値）で決ま
る 1)．ただし，𝑛は単位体積当たりの自由電子の数である．
RAMOの伝導機構はヤーン‐テラー（Jahn-Teller: J-T）効
果を伴う Mn３＋-Mn４＋間の電子（および正孔）ホッピン

グと，Mn(3d)局在スピンと自由電子とのフント結合の二
重交換相互作用によると考えられているが 7)，その磁気・

伝導特性の理論的解明は未完成である． 
一方，Mn 酸化物における超巨大磁気抵抗 (Colossal 

Magneto-resistance: CMR）の発現メカニズムおよびデバ
イス応用については，絶縁層を介した層状構造の電子輸

送を実験に基づいて考察した体系的な研究がなされてい

る 8)．また，磁性体の CMR効果をはじめ，異常磁気特性
はスピン配列の規則性が関係し，キュリー温度 Tcで顕著

に現れる．このことは温度によるスピンの揺らぎが関係

しているためと考えられる．二重交換相互作用が働く物

質では，磁性に関わる電子の↑スピン(N↑)と↓スピン(N
↓)の占める比率の差 (N↑-N↓)/(N↑+N↓)が，スピンと作用
磁場との相互作用エネルギーに対して強い相関関係を有

する．Searle-Wangは系の Mn局在スピンと伝導電子スピ
ン間の強い相互作用について分子場近似を用いた 9)．そ

の結果，Zenerによる二重交換相互作用に基づいて，格子
点における Mn イオンの局在電子スピンは伝導電子スピ
ンに沿って飛び移りが生じることが示された．この場合，

担体（電子もしくは正孔）は外部磁場との相互作用によ

り移動するための駆動力を得ると考えられる．それゆえ，

伝導（電子スピン）が外部作用磁場との相互作用による

ものと，そうでないものに分けられる．このことから伝

導電子スピンが Mn 局在スピンと平行で同じ向きであれ
ばホッピング伝導が許される．この過程における電子散*1 工学部精密工学科教授 
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乱確率は平均化されたスピン分極の関数であり，伝導特

性は規格化された磁化(M(T)/M(0))の関数で表わされる．

すなわち，↑スピンバンドと↓スピンバンドの抵抗率は

電子スピン散乱に比例することから，規格化された磁化

（磁化率）の関数で表示できる．これらの視点から，本

論文では RAMO系における CMR効果の発現機構につい
て考察を行う． 
 

2．相互作用のハミルトニアン 
 
2.1 理論構成 

RAMO の Mn(3d)電子スピン状態は Mn3+[3d4(t2g(3) 
eg(1))]-Mn4+[3d3(t2g(3)eg(0))]で与えられる．Mn3+(t2g)と
Mn4+(t2g)は，各格子点に局在スピンをそれぞれ𝑆 = 2と
𝑆 = 3 2⁄ をもち，Mn3+は J-T 効果により eg(1)の縮退を解

いてエネルギー準位を下げ，電子スピン𝑠(= 1 2⁄ )は原子
内でフント則結合にあるがホッピング電子として伝導に

寄与する．3d-eg電子は，原子内の強いフント則結合によ

り移動できないが，J-T 歪みにより結合力が弱められて

移動しうる． 
一方，Mn4+の eg(0)は空席状態にあり，同じ向きの局在

スピンを有する Mn3+-Mn4+間で電子ホッピングがなされ

る．そのため伝導過程には両 Mn(t2g)局在スピン𝑆間の相
互作用，および eg電子スピン𝑠と𝑆との相互作用の二重交
換相互作用を取り入れる．また格子振動と局在スピン揺

らぎによるスピン配列の偏り考慮した． 
系の伝導機構に関わる全ハミルトニアンをℋとすると， 

 
 (1) 

 
である．上式の右辺第 1 項のℋ*+は局在スピン𝑆が z 軸に
対して偏角𝜃で配列し，フント則結合が働く系でのホッ
ピング電子スピン𝑠,(= 𝑠)と局在スピン𝑆,(= 𝑆)の相互作用
を表わす基本ハミルトニアンである．第 2 項のℋ-は格子

系を運動するホッピング伝導電子の運動のハミルトニア

ンである．ただし，ℋ*+とℋ-はホッピング電子に直接関わ

るので一組の演算子ℋ.としてあつかう．第 3 項のℋ/0は

Mn-Mn 格子点の局在スピン間相互作用のハミルトニア

ンで，第 4 項のℋ12は J-T効果を表わすハミルトニアンで

ある．各項のハミルトニアンは以下に示す．これらを用

いて式(1)を書き表す． 
 
2.2 S-s とホッピング電子相互作用 

伝導電子のホッピングと S-s 相互作用のハミルトニア

ンℋ.(= ℋ*+ +ℋ-)は， 
 

(2) 
 
 

で与えられる．ただし，𝐽/33は有効交換定数，𝑡はホッピ
ングパラメータ，𝑐4と𝑐はそれぞれ電子の生成と消滅演算

子である．Fig. 1は RAMOの局在スピン配向配列と電子
ホッピングの概念図である．基本格子の c 軸を量子化 z
軸にとり，これと直交する a および b 軸を r(x, y)軸に選

び，z 軸に平行に r 軸上の格子位置での t2g局在スピンを

𝑆,と𝑆, = 𝑆5 = 𝑆とし，ホッピング電子スピンを𝑠,(= 𝑠)と
する．Fig. 1(a)は温度𝑇 = 0	[K]の場合のスピン配列を示す

もので，𝑆,，𝑆5および𝑠,の向きが同じ（↑↑），あるいは
（↓↓）であり，電子は移動過程において障壁となる格

子点のポテンシャルエネルギー差がないので，散乱され

ることなくホッピングしうる．格子点𝑙の位置を𝑟,，格子
点𝑚の位置を𝑟5とし，Fig. 1(b)は温度𝑇 > 0 [K]の場合の

スピン配列を示したものであり，格子振動および揺らぎ

などにより局在スピン系に偏角を生じる．ここでは局在

スピンの偏角を平均化して𝜃とすると（擬似スピン波），

各スピンの z 軸上へのスピン成分は𝑆6 = 𝑆 cos(𝜃 2⁄ )であ
り，z 軸方向に強磁性成分のスピン配向配列が与えられ

る．また 2 次元表示で z 軸に直交する r(x, y)軸を x 軸に

とると，𝑆0 = ±𝑆 sin(𝜃 2⁄ )の反強磁性的配列となる．この
ことから，電子ホッピングはスピンが同じ z 軸向きに配

列している r 軸に沿って行われ，それ以外の方向に関し

ては散乱を生じる．このことを考慮して，式(2)のハミル

トニアン（対角化）は Table 1のように表わせる．ここで，

ホッピング𝑡は格子点𝑙と𝑚の間のホッピングマトリック

ス⟨𝑚|�̃�|𝑙⟩で与えられる． 

ℋ = (ℋ*+ +ℋ-) +ℋ/0 +ℋ12 

ℋ. = −𝐽/33 M 𝑆3
37,,5

∙ 𝑠3 − 𝑡M'𝑐,9
4 𝑐59 + ℎ. 𝑐. +

+!

 

𝑟𝑙 𝑟𝑚 𝑟𝑖

𝑆𝑙 𝑆𝑚 𝑆𝑖

𝑠𝑙

𝑟 𝑥, 𝑦

𝑄
𝑢𝑎
𝑛𝑡
𝑖𝑧
𝑒𝑑
	𝑧
−
𝑎𝑥
𝑖𝑠

⋯

⋯

⋯

𝑎 	𝑇 = 0	[K]

𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙𝑖𝑧𝑒𝑑	𝑒𝑙𝑒𝑐𝑡𝑟𝑜𝑛

ℎ𝑜𝑝𝑝𝑖𝑛𝑔	𝑒𝑙𝑒𝑐𝑡𝑟𝑜𝑛

𝑟𝑙 𝑟𝑚

𝑆𝑙

𝑠𝑙

𝑟 𝑥, 𝑦

𝑄
𝑢𝑎
𝑛𝑡
𝑖𝑧
𝑒𝑑
	𝑧
−
𝑎𝑥
𝑖𝑠

⋯
⋯

⋯

𝑏 	𝑇 > 0	[K]

𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙𝑖𝑧𝑒𝑑	𝑒𝑙𝑒𝑐𝑡𝑟𝑜𝑛

ℎ𝑜𝑝𝑝𝑖𝑛𝑔	𝑒𝑙𝑒𝑐𝑡𝑟𝑜𝑛

𝑆𝑚

⋯

Fig. 1 The conceptual models of the localized electrons S 
and the hopping electrons s for RAMO: (a) ferro-
magnetic spin ordering at temperature T=0 [K] and 
(b) anti-ferromagnetic spin ordering at T>0 [K].  
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(3) 
 
および固有値は， 
 

 
(4) 

 
である．ただし，𝐽/33 = 𝐽であり，既知の計算結果を用い

る 10)． 
 
2.3 S-S 交換相互作用 

Fig. 1の擬似スピン波模型にホルスタイン-プリマコフ
の方法を適用し，Mn スピン間の交換相互作用を検討す

る．調和振動の生成と消滅演算子をそれぞれ𝑎4と𝑎とし，
スピン偏差演算子を𝑛,P(= 𝑆 − 𝑆,6)およびその固有値を𝑛,
とする．また，局在スピン±𝑆に対しては， 

 
 

(5) 
． 

 
ただし，𝐹(𝑆)はスピン偏差の重み因子（非線形）で，𝐹(𝑆) =
'1 − 𝑎,

4𝑎,/2𝑆+
'/%
であるが，ここでは単純に𝐹(𝑆) = 1をと

る．いま，𝑙と𝑚番目の Mn 格子点の位置𝑟,と𝑟5(𝑟5 − 𝑟, =
𝑅)の交換定数を𝐽/0とし，単位体積当たりの Mnイオン数
を𝑁，Mn-Mn イオン相互作用の最近接 Mn イオン数を𝑍 
とすると，交換相互作用ハミルトニアンは付録により， 
 

(6) 
 

となる．ここで，格子系における Mn-Mnイオンは格子定
数を𝛼とする立方晶型を成しており，格子の周期性を表

わす因子𝛾!は， 
 

 
 
 

(7) 
 

で表わされる．したがって， 
 

 
 (8) 

 
およびその固有値は，Mn(3d6")と Mn(3d0":;")の軌道の直

交性から，余弦因子が 0であるので， 
 

 (9) 
 

である． 
 
2.4 ヤーン-テラー効果 

CMR-Mn化合物における J-T効果は，軌道準位の状態

と電気的磁気的性質に強く関わっている．RAMO 母体物

質の LaMnO3 中の Mn3+(d4)は非常に強い J-T イオンであ
り，共同 J-T 効果と軌道準位の規則性をもち，相互作用

ハミルトニアンは， 
 

(10) 
 

 
および，固有値は 11)， 
 

(11) 
 

 
で与えられる．ただし，𝑀は Mn イオンの質量，𝑞は J-T
歪みによる格子点の変位である． 
 以上の結果，全ハミルトニアンに対する固有値𝐸(=
𝐸. + 𝐸/0 + 𝐸12)は， 

 

(12) 
 

である．したがって，偏りスピン系における電子のホッ

ピング可能な条件は，z 軸に対するスピンの偏り成分が 
𝑆 cos(𝜃 2) > 0⁄ で同じ向きに配列し，反強磁性を示す正弦

成分(𝑆 sin(𝜃 2⁄ ))より大きいことが要請される．この条件

のもとで，伝導電子のホッピングのための最小ポテンシ

ャルエネルギーは， 

𝐸. = −[\
𝐽𝑆
2 ]

%
+ 𝑡% + 𝐽𝑆𝑡 ^cos \

𝜃
2]^_

'
%<

 

`
𝑆,= = √2𝑆𝐹,(𝑆)𝑎,
𝑆,: = √2𝑆𝑎,

4𝐹,(𝑆)
𝑆,6 = −𝑆 + 𝑎,

4𝑎,

 

ℋ/0

= −𝐽/0𝑆 bMM𝑒𝑥𝑝(−𝑖𝑘𝑅)𝑎!
$

𝑎!
4

!

+MM𝑒𝑥𝑝
$

(𝑖𝑘𝑅)𝑎!
4

!

𝑎!h

− 𝑁𝑍𝑆% + 2𝑍𝐽/0M𝑎!
4

!

𝑎! 

𝛾! =
1
𝑧M𝑒𝑥𝑝(𝑖𝑘𝑅)

$

=
1
3jcos

(𝑘0𝛼) + cos'𝑘;𝛼+ + cos(𝑘6𝛼)k 

ℋ/0 = −𝐽/0𝑁𝑧𝑆% + 2𝐽/0𝑧𝑆M(1 − 𝛾!)𝑎!
4𝑎!

!

 

𝐸/0 = −𝐽/0𝑁𝑧𝑆% + 2𝐽/0𝑧𝑆 

ℋ12 = 𝐾𝑞 m𝐴6 cos \
𝜃
2] + 𝐴0 sin \

𝜃
2]n +

1
2𝑀𝜔

%𝑞% 

𝐸12 = −𝐾𝑞 mcos \
𝜃
2] + sin \

𝜃
2]n +

1
2𝑀𝜔

%𝑞% 

𝐸

= −[\
𝐽𝑆
2 ]

%
+ 𝑡% + 𝐽𝑆𝑡 ^cos \

1
2]^_

'
%<

− 𝐽/0𝑁𝑧𝑆% + 2𝐽/0𝑧𝑆

− 𝐾𝑞 mcos \
𝜃
2] + sin \

𝜃
2]n +

1
2𝑀𝜔

%𝑞% 

ℋ. = o
−𝐽𝑆 2⁄
0
−𝑡
0

0
𝐽𝑆 2⁄
0
−𝑡

−𝑡
0

(−𝐽𝑆 2⁄ ) cos(𝜃 2⁄ )
(−𝐽𝑆 2⁄ ) sin(𝜃 2⁄ )

0
𝑡

(−𝐽𝑆 2⁄ ) sin(𝜃 2⁄ )
(𝐽𝑆 2⁄ ) cos(𝜃 2⁄ )

p 

Table 1 Hamiltonian of the spin interaction between the 
localized electrons S and the hopping electron s. 
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(13) 
 

 
である．このことから，RAMO系の伝導過程における電

子ホッピングは，系の J-T 効果における磁性イオン間の
結合および歪みに支配されることが明らかとなった． 
 

3．温度グリーン関数とスペクトル表示 
 
ここで重要なのは，𝜃が温度𝑇によって変化するので，

𝑇の演算子𝜃q(𝑇)とすることで，揺らぎによるホッピング
電子の散乱率が伝導過程の抵抗率として導かれる．そこ

で，ホッピング電子は 3deg-状態にあり，Fig. 1の Mn格
子点(𝑟, , 𝑟5, ⋯ )を周期的境界条件とする r-表示で〈𝑙|𝑚〉 =
'v1/𝑅+𝑒𝑥𝑝(𝑖𝑘𝑅)で与えらる．ただし，状態関数|𝑙⟩の完全
集合は∑ |𝑙⟩⟨𝑙|	, である．𝑘はホッピング電子の波数で，𝑅は
𝑅 = 𝑟, − 𝑟5であり，J-T 歪みによる𝑞が平衡状態での r-表
示である． 
この系における伝導特性を，温度グリーン関数のスペ

クトル表示として求める．系の温度グリーン関数（遅れ

のグリーン関数表示）は以下のように示される．系の温

度グリーン関数の運動方程式は， 
 

(14) 
 

で与えられる．この方程式を解くために，以下の演算子

を導入する．温度パラメータを𝜏とするハイゼンベルグ形

式にしたがって変位演算子𝑞y(𝜏)は， 
 

 (15) 
 

で，格子点𝑙に着目し，変位に伴うフォノン生成と消滅演

算子を， 
 

 (16) 
 

 (17) 
 

のように表し，基本振動の周波数𝜔>のフォノンの数𝑛>を
表わす演算子は， 

 
 
 
 

 (18) 
 

である．これらの演算子を用いて式(14)の基本解𝐺>(𝜏)は，
𝐾 = 0の場合， 

 
 

(19) 
 

で与えられる．ただし，𝒯は順序規則，ℎ(𝜏)はヘビサイド

関数である．式(19)は式(15)～(18)を用いて， 
 

 
 (20) 

 
と得られる．ただし，この系では温度パラメータ𝜏が負に

なることはない．温度の順序規則0 < 𝜏 < 𝛽，𝛽 < 𝜏 < 2𝛽，
…なる領域の周期性を考慮して式(20)をフーリエ級数に

展開すると， 
 

 (21) 
． 
 

ただし，𝛽 = 1 𝑘?𝑇⁄ で， 𝑘?はボルツマン定数， 𝜐 =
0,±1,±2,…である．そこで，式(17)の温度(0 < 𝜏 < 𝛽)につ
いてフーリエ積分を行うと， 

 

(22) 
 
次に，式(14)の一般解は逐次展開法の第 1 近似を用い

て，𝐾 ≠ 0の場合， 
 

(23) 
 
 

である．ただし，𝜔>は個々の格子点の基本振動周波数，

𝜁 = (2𝜐 + 1)𝜋 𝛽⁄ は便宜のための変数変換行った．これよ

り， 
 

 
 (24) 

 
を得る．ただし，𝜔,5% = 𝜔,5% +𝐾𝐷である．この形式表示

は格子座標（r-表示）においてグリーン関数の極が𝜔>か
ら𝜔,5へシフトしたことを示している． 
ここで，k-空間でのホッピング伝導電子の温度グリー

ン関数の形式表示を導くため，式(24)のフーリエ変換を

行うと， 
 

 
 
 

． (25) 
 

さらに先に示した𝜁 = (2𝜐 + 1)𝜋 𝛽⁄ = (2𝜐 + 1)𝜋𝑘?𝑇であ
るから，上式を温度𝑇で表わすと， 
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 (26) 

 
と書ける．ただし，𝐴(= 𝑘? 𝑀)⁄ と𝐶(= (2𝜐 + 1)𝜋𝑘?はともに

温度に独立な定数である．式(26)はホッピング伝導の温
度依存性を示すグリーン関数スペクトルであるので，

CMRの温度特性は式(26)が示すスペクトルの反対称であ

り， 
 

 
 (27) 

 
式(27)は物質固有の格子振動のもとで，温度を変数と

する CMR のグリーン関数形式表示である．定数𝐴，𝐶お
よび𝜔!をパラメータにとり，スペクトル表示すると Fig. 
2のようになる．図からわかるように CMRは，温度上昇

にともない格子振動が増大し，減少傾向を示しており実

験結果をよく説明している． 

 
4．結言 

 
ペロブスカイト型マンガン酸化物（Re1-xAxMnO3: 

RAMO）の超巨大磁気抵抗（CMR）効果の発現機構につ
いて，伝導電子スピンと局在スピンの二重交換相互作用，

ホルスタイン‐プリマコフの方法による Mn スピン間の
交換相互作用，および J-T 効果による局在スピン配向配
列と伝導電子スピンの相関関係が強く作用していること

を示し，ホッピングに要する最小エネルギーは量子化軸

に対するスピン配向角に依存することを明らかにした． 
その上で CMR 効果の温度依存性について，温度グリ

ーン関数のスペクトル形式表示を導出し，実験結果をよ

く説明しうることを示した．また，RAMO系の伝導過程

における電子ホッピングは，系の J-T 効果における磁性
イオン間の結合および歪みに支配されることを明らかに

した． 
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付録 スピン‐スピン交換相互作用 

 
系の相互作用を議論するのに，便宜的に調和振動のス

ピン偏り演算子について，マグノンの生成と消滅演算子

（k-表示）として，	𝑎!
4と𝑎!を用いてフーリエ展開すると， 
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Fig. 2 The calculated simulation for the colossal magneto-
resistance dependence on the temperature as a functions 
of the angular frequency 𝜔!. 
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これらにより，式(5)のスピン演算子はそれぞれ次のよ

うに表わせる． 
 

 
 
 

. (A2) 
 
 
 
 

. (A3) 
 
 
 

. (A4) 
 

 
ここで，調和振動ハミルトニアンは，ℎ�𝜔!𝑎!

4𝑎の形式で

与えられる．したがって，ホルスタイン‐プリマコフ形式

は式(A2)～(A4)よりハミルトニアンの 2 次の項を表わせ

る．そこで，𝑙番目の Mn イオンと，𝑚番目の Mn イオン
との交換結合定数を𝐽/0とすると，交換相互作用は次のよ

うに書ける． 
 

(A5) 
 
ただし，式(5)の𝐹(𝑆) = 1とした．また，この展開では 4

次以上の項は無視した．ここで，Mn-Mnイオンの最近接

イオン数を𝑧とすると式(A5)は次のように書ける． 
 

(A6) 
 
ここで，式(A6)に式(7)を適用すると， 
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である． 
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Abstract 
The purpose of this paper is to reduce the area exposed to noise by controlling the propagation direction of noise, 

in addition to suppressing noise energy by optimizing the boundary structure. Numerical simulations of the sound 
field characteristics radiated from the waveguide were performed for each of the cases where the waveguide was 
provided with a tapered termination, a termination with sound-absorbing materials, and a termination with an acoustic 
metamaterial. The simulation clarified the radiated acoustic energy characteristics and directivity characteristics 
when each termination was used. A future task is to integrate the characteristics of various boundary structures. 
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1．はじめに 

 
 内燃機関や空調・換気システムにおける吸排気ダクト

系では，受動的な騒音抑制法が主流となっている 1-3)．受

動的騒音抑制には，断面積変化部によって音響インピー

ダンスの不連続部を作ることによって生じる，音波の反

射や干渉，共鳴を利用する方法がある 4)．また，繊維系

材料 5)や微細多孔板 6)などによる吸音効果を利用する方

法がある． 
ダクト系騒音は，多くの場合有限長ダクト内を騒音が

伝搬し大気中に放射される問題となっている．ダクト系

騒音の対策においては，騒音抑制デバイスの音響的特性

のみならず，騒音抑制デバイス前後の通常のダクト部の

音響的特性を考慮に入れて計画立案することが重要であ

ると指摘されている 7)． 
騒音対策では，騒音の低周波成分の抑制が検討対象と

されるため，ダクト直径に対して波長が十分に長いこと

を仮定して，ダクト内を平面波のみが伝搬するとして検

討がなされている．ダクト系全体の音響特性を考慮する

際には，ダクト終端部の音響インピーダンスを明らかに

することで，ダクト内部の音響特性を明らかにできる．

さらに，ダクト終端部から大気中に放射される騒音のエ

ネルギー量も求めることができる．以上のように，ダク

ト系騒音の抑制について，ダクト系全体の音響的特性を

考慮した騒音抑制デバイスの検討がなされている 7)． 
しかしながら，現実の騒音対策では，騒音のエネルギー

を十分に抑制できないこともある．騒音のエネルギーを

抑制するだけでなく，騒音を特定方向に限定して放射す

るように制御することができれば，騒音に暴露される領

域を減少させ，騒音による被害を軽減可能と考えられる

が，そのような検討はこれまでなかった． 
以上をふまえて本研究では，ダクト系騒音の抑制効果

のさらなる改善のため，騒音抑制デバイスの性能を維持

しつつ，大気中への騒音放射方向を適切に制御すること

ができるダクト終端の構造を見出すことを目標としてい

る．検討する終端部構造としては，均一な断面だけでな

く，テーパ状やホーン形状，ダクト終端部に吸音材を設

置した場合の音響伝搬特性について検討する．また，扱

う音の波長に比べて短い周期構造を有する音響メタマテ

リアルと呼ばれる音響材料が近年着目されている 8,9)．音

響メタマテリアルは，騒音エネルギーの抑制や音波進行

方向の変更に用いられた例がある．本研究においては，

ダクト終端部に音響メタマテリアルを設置する場合の音

響伝搬特性についても検討する． 
 

2．境界構造による伝搬特性の変化 
 

2.1 音響特性の計算 

本研究では，ダクト状空間の終端部境界構造を変更す

る場合の，放射音響エネルギー特性及び大気中での音波

伝搬特性について計算コストを過度に増大させることな

く基礎的検討を行うため，音場を 2次元空間として扱う．   
音場を記述する連続の式と運動方程式に基づいて，差

分法を用いて音圧と粒子速度を計算する．なお，本論文

においては，吸音材を含む空間内の音場を対象とする．

音圧 p，粒子速度ベクトルを q =[qx，qy]と表すことにす

る．このとき吸音材を含む 2次元空間内の音場について
*1 工学研究科機械工学専攻修士課程 
*2 工学部動力機械工学科教授 



境界構造変更による音波伝搬制御の基礎検討 

 
― 50 ― 

の連続の式及び運動方程式が以下の式で表される． 

  

𝜎
𝜌𝑐
𝜕𝑝
𝜕𝑡 + 𝛻 ⋅ 𝒒 = 0,	

𝜌
𝜎
𝜕𝒒
𝜕𝑡 + 𝑅!𝒒 + 𝛻𝑝 = 0.	

 
ここで c は音速を表す．𝜎 (0 < 𝜎 ≤ 1) は媒質の多孔度

を表す係数であり，𝜎 が 1 に近いほど媒質中での空気の

割合が高く，多孔質材料の充填率が小さいことを表す．   
𝑅!  は，多孔質材料の単位厚さあたりの流れ抵抗を表

す．多孔質材料は一般には不均質であるものの簡単のた

め，𝜎，𝑅!  は空間的に均一であり，時間的には変化し

ないものとする．なお，媒質が空気の場合には𝜎=1，
𝑅! = 0である．式(1)，(2)を中心差分近似することで空

間内の音圧，粒子速度を逐次的に求めるための更新式が

導かれる 10)．以上により，空間内音場の音圧及び粒子

速度を計算して，ダクト状空間からの放射音響エネルギ

ーと空間内での音波伝搬特性を調べる． 
 

2.2 計算モデル 

 本論文における数値シミュレーションで用いる計算モ

デルを Fig. 1 に示す．計算対象の空間は，一辺が 18 m の

正方形としている．計算モデル下部に高さ 4 m の剛体部

を設け，幅 d=0.1 m の空間を設ける．以下，本論文では

この空間部分を導波路と称する．幅 d の導波路に面する

剛体壁上それぞれに音源を配置する．どちらの音源も，

壁面上 y = 1 m の位置を中心として 40 mm の範囲に壁面

に垂直な y 軸方向の粒子速度成分のみを発生させる．対

抗する音源で発生する粒子速度が，互いに同振幅，y 軸
方向について互いに逆方向に伝搬するように，2 つの音

源を駆動し導波路内に音波伝搬を生じさせる．音源駆動

には，1 ショットパルス信号を用いて，周波数特性を求

めることができるようにしている． 
計算においては，空間格子刻みを 0.2 m，時間刻み20	𝜇s

として計算の安定性を確保している．計算モデルの周囲 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
Fig. 1  Sound field model for numerical simulation. 

には，計算打ち切り部における数値知的な音波の散乱を

防ぐため，Perfectly Matched Layer と呼ばれる吸収境界 11)

を設ける． 
 
2.3 境界構造の変更 

2.3.1 テーパ状終端 

 平面波とみなせる音波がダクト内を伝搬するとき，ダ

クト終端に近づくにつれて徐々にダクト面積が拡大する

テーパ管とすることによってダクト終端部での音響イン

ピーダンスとダクトの特性インピーダンスとが整合し，

音波の放射効率が向上することが知られている．その他

にも，導波路終端をホーンと呼ばれる形状にすることに

よって，ダクト終端からの音響エネルギーの放射効率が

向上することが知られている 12)． 
 本論文では，まず，音波の伝搬経路をテーパ形状とす

る場合の音響特性を検討する．Fig. 2, Fig. 3 に示す計算

モデルは，2 次元空間内でテーパ管を模擬した導波路形

状としている．まず，音響放射特性に対する導波路終端

部寸法の拡大率の影響を調べるため，Fig. 2 に示すよう

に，断面積変化区間長 L を同一として，導波路終端幅𝑑"
を変化させる場合の，放射音響パワー及び放射音の指向

特性を計算する（Model 0, 1, 2, 3）． 
 
 
 
 
 
 
 

(a) Model 0  (b) Model 1  (c) Model 2  (d) Model 3 
Fig. 2 Tapered waveguide model (1) 

 
 
 

 
 
 

(a )Model 4    (b) Model 5    (c) Model 3 
Fig. 3  Tapered waveguide model (2) 

 
 
 
 
 
 

(a )Model 6    (b) Model 7    (c) Model 8 
Fig. 4 Waveguide model terminated with absorbing materials 

 
 
 
 
 

     (a) Model 9    (b) Model 10   (c) Model 11 
Fig. 5 Waveguide model terminated with acoustic metamaterials 

(1) 

(2) 



本多友紀・森下達哉 

 
― 51 ― 

次に，音響放射特性に対する導波路終端部の寸法変化

率の影響を調べるため，Fig. 3 に示すように，導波路終端

幅𝑑"を固定し，断面積変化区間長 L を変化させる場合の，

放射音響パワーレベル及び放射音の指向特性を計算する

（Model 3, 4, 5）． 
 
2.3.2 吸音材付加 

ダクト終端部の反射特性の決定要因となるのは，ダク

ト終端部での音波の回折現象であると考えられる．回折

現象は，ダクト終端のエッジ部で生じる．ダクト終端形

状を変化させるのは，ダクト終端部における回折現象に

変化をもたらす効果もあると考えられる．ダクト終端部

に吸音材を設置することによってもダクト終端部の回折

現象を変化させることが可能と考えられ，音波の放射特

性を制御できる可能性がある． 
本論文では，Fig. 4 に示すように導波路終端に吸音材

を設置する場合の，放射音響パワーレベル及び放射音の

指向特性を計算する（Model 6, 7, 8）． 
 

2.3.3 音響メタマテリアル付加 

扱う音の波長に比べて短い周期の構造体を有する音響

メタマテリアルと呼ばれる音響材料が近年着目されてい

る．薄板による遮音特性を改善する効果や音波の伝搬方

向を変更する効果が示されている． 
本論文では，消音器が設置されたダクト系に音響メタ

マテリアルを付加する効果を調べるため，Fig. 5 に示す

ような音響メタマテリアルを導波路に設置する場合の放

射音響パワーレベル及び放射音の指向特性を計算する． 
Fig. 5 (a) に示す Model 9 は，導波路内に高さ d/5 の突

起が間隔 d/5 で周期的に設置されているモデルである．

Fig. 5 (b) に示す Model 10 は，導波路壁面から深さ d/5 の

溝が間隔 d/5 で周期的に設けられているモデルである．

Fig. 5(c) に示す Model 11 は，Model 9 と Model 10 とを

合わせた形状となっており，突起先端部と溝底部との間

の長さが 2d/5 となっている構造物が，間隔 d/5 で設けら

れるモデルである． 
 

3．計算結果 
 
3.1 放射音圧分布 

 導波路幅を変化させる場合の空間内での音波の伝搬特

性を調べるため，音波発生後の音圧分布の伝搬状況を可

視化する．可視化結果については，均一な d の導波路か

らの放射音場特性との比較を行うことによって，その特

徴を調べる．まず，Fig. 6 (a) は，Fig. 2 (a) に示す均一な

d の導波路モデル Model 0 を用いた場合の放射音圧分布

の時間経過である．音源による音波生成開始を t=0 ms と
して，t = 18 ms，27 ms，36 ms における音圧分布を表示

している．導波路から，同心円状に空間内に伝搬する様

子が認められる． 
 Fig. 6 (b) は，Fig. 2 (d) に示すテーパ状の導波路モデ

ル Model 3 を用いた場合の放射音圧分布の時間経過であ

る．Model 0 の結果と比べて音圧振幅が広範囲に渡って

大きくなっており，放射音響エネルギーが増大している

ことが示唆される結果となっている．放射音響エネル

ギー量については次節で数値的に検討する． 
 Fig. 6 (c) は，Fig.4 (c) に示す，導波路終端に吸音材を

設置した Model 8 を用いた場合の放射音圧分布の時間経

過である．導波路に吸音材を設置した場合には，Fig. 6 の
他の結果と比べて，音圧振幅が小さくなった． 
 Fig. 6 (d) は，Fig. 5 (c) に示す導波路終端部に音響メ

タマテリアルを設置した Model 11 を用いた場合の放射

音圧分布の時間経過である．音響メタマテリアル部では，

凹凸のある構造によって反射波が生じ，放射音圧は，入

射パルス波形に反射波が重畳された時間領域波形となる．

Fig. 6 (d) の結果では，進行波先頭部の後で音圧が振動し

ている様子が認められる．さらに時間が経過すると反射

波は減衰し，音圧の振動が減少することを確認している． 
 Fig. 6 の結果から，導波路終端構造の違いによって，

放射音響特性が異なることが明らかとなったため，次節

では，放射音響エネルギー及び放射音の指向特性につい

て定量的検討を行うことにする． 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
Fig. 6 Time history of sound pressure radiation from the 
waveguide outlet. 

    t =18 ms       t =27 ms       t =36 ms 
(a) Straight waveguide (Fig. 2 (a) Model 0) 

    t =18 ms       t =27 ms       t =36 ms 
(b) Slanting waveguide (Fig. 2 (d) Model 3) 

    t =18 ms       t =27 ms       t =36 ms 
(d) Waveguide with acoustic metamaterial (Fig. 5 (c) Model 11) 

     t =18 ms       t =27 ms       t =36 ms 
(c) Waveguide with absorbing material (Fig. 4 (c) Model 8) 
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3.2 放射音響エネルギーと放射音の指向特性 

音圧分布の可視化結果から明らかになった，導波路の

終端形状の変更や音響的材料の付加といった構造変更に

よる放射音特性の変化を定量的に調べるため，放射音響

エネルギー量を表す放射音響パワーレベル及び放射音の

指向特性を調べる．本論文では，求める放射音響パワー

レベルの基準値を Model 0 の導波路から放射される音響

パワー𝑊#とする．導波路から放射される音響パワーが𝑊
のときの放射音響パワーレベル𝛥𝐿は， 

 

𝛥𝐿 = 10 × log"#
𝑊
𝑊#

						[dB] 

 
で求められる． 

まず，導波路終端をテーパ状とし，導波路終端幅𝑑"を
変化させた場合（Model 1, 2, 3）の放射音響パワーレベル

周波数特性を Fig. 7 に示す．導波路終端幅𝑑"拡大ととも

に放射音響エネルギーが増加する．導波路終端幅𝑑"の増
加ととともに導波路終端部での反射が減少した結果，放

射音響エネルギーが増加したものと考えられる．Fig. 8 
に放射音の指向特性を示す．Fig. 8 (a) が 500 Hz 成分, Fig. 
8 (b) が 800 Hz 成分, Fig.8 (c) が 1250 Hz 成分の結果で

ある．比較的低い周波数では，導波路出口から全方向に

均一な音圧分布となった．周波数が高くなるに従い，導

波路終端幅𝑑"が大きい場合に，0°方向の音圧レベルが大

きくなる傾向が顕著になった． 
次に，テーパ形状の変化区間長 L を変化させた場合

（Model 3, 4, 5）の放射音響パワーレベル周波数特性を

Fig.9 に示す．周波数振幅特性については，400 Hz 以下
で最大で 2 dB程度異なる周波数帯があるものの，導波路

終端部の幅が同一のため，放射音響パワーレベルについ

てはほぼ同様な値となった．Fig. 10 に示す，放射音の指

向特性についても，導波路終端幅𝑑"が同じ値のため，異

なるレベルとなる方向があるものの，その差は 3 dB未満
である．以上のことから，導波路終端幅の変化による放

射音の指向特性への影響が認められるものの，導波路

テーパ形状の変化区間長の変化による，放射音響エネル

ギー及び放射音の指向特性への影響は僅かであることが

わかった． 
続いて，Fig. 11 に導波路終端部に吸音材を設置した場

合（Model 6, 7, 8）の放射音響パワーレベル周波数特性を

示す．Model 6 の吸音材配置では，放射音響パワーレベル

の減少量は 4 dB未満であった．一方の Model 7 の吸音材

配置では，300 Hz～1100 Hz で 10 dB 以上の減少量となっ

た．この結果から明らかなように，導波路内部に吸音材

を設置すると，放射音響エネルギーが大幅に減少する．

吸音材の吸音効果は，音場の粒子速度振幅に比例するた

めである．Model 8 の吸音材配置では，Model 7 の場合と

同様の結果となった．これも導波路内部の吸音材による

放射音響エネルギーの減少が支配的であることを裏付け

る結果となっていると考える． 
Fig. 12 に放射音の指向特性を示す．比較的高い周波数

では，Model 6, 8 を用いた場合に，Model 0, 7 における

放射音の指向特性とは異なる傾向を示した．Model 6, 8 の

ような吸音材配置では，放射音響エネルギーを減少させ

る働きは認められないものの，導波路終端と外側におい

て，回折波を減衰させる働きによって，放射音の指向特

性に差異が生じたものと著者らは考えた． 
Fig. 13 に，音響メタマテリアルを導波路終端に設置し

た場合（Model 9, 10, 11）の放射音響パワーレベルの周波 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Fig. 7  Frequency characteristics of acoustic power levels of 
radiated sound from the Model 1, 2, 3 

 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Fig. 8  Directivity characteristics of sound pressure levels of 
radiated sound from the Model 1, 2, 3. 
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数特性を示す．Model 11 の構成では，放射音響パワーレ

ベルが 620 Hz～970 Hz で 10 dB 以上，最大で約 50 dB 減

少した．これは，構造物部分が共鳴器として作用し，さ

らに共鳴器が多数設置されているために減少量及び減少

帯域幅ともに大きくなったと考えられる．構造物先端部

と溝底部との間の長さがおおよそ 1/4 波長に相当する周

波数において，放射音響パワーレベルが大幅に減少した．  
他の Model 9, 10 では，解析対象周波数において放射  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Fig. 9  Frequency characteristics of acoustic power levels of 
radiated sound from the Model 3, 4, 5. 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Fig. 10  Directivity characteristics of sound pressure levels 
of radiated sound from the Model 3, 4, 5. 

音響パワーレベルの著しい増減は観測されなかった．

Model 11 での結果や構造物寸法から類推すると，解析対

象周波数域より高周波数側で共鳴が生じるものと予測さ

れる．最後に，Fig. 14 に放射音の指向特性を示す．導波

路終端幅𝑑"の値が指向特性を決定するパラメータとなっ

ていることがこれまでの検討で明らかになっている．音

響メタマテリアルを導波路終端部に設置しても，導波路

終端幅𝑑"を変更することにはなっていないため，音圧レ  
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Fig. 11  Frequency characteristics of acoustic power levels of 
radiated sound from the Model 6, 7, 8. 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
  

 
 
 
 
 
 
 
Fig. 12  Directivity characteristics of sound pressure levels 
of radiated sound from the Model 6, 7, 8. 
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ベルの増減はあるものの，放射音の指向特性については，

Model 0 の場合と同様に全方向に均一な音圧レベル分布

となった．以上の結果から，導波路終端部に音響メタマ

テリアルを設置すると，構造体の寸法を適切に選べば，

所望する周波数で放射音響エネルギーを抑制可能という

ことがわかった．空間内に流れがあるような場合には，

構造体が音源になることもあるため，構造体の寸法を無

制限に決定できることは多くないと考えられるものの， 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig. 13  Frequency characteristics of acoustic power levels of 
radiated sound from the Model 9, 10, 11. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig. 14  Directivity characteristics of sound pressure levels 
of radiated sound from the Model 9, 10, 11. 

構造体寸法を大きくすれば低周波数域で放射音響エネル

ギーの抑制が可能である．また，寸法の異なる構造体を

複数用いると，広い周波数域で音響放射エネルギーの抑

制の可能性もある． 
 

4．まとめ 
  
 本研究では，ダクト系における騒音抑制効果のさらな

る改善のため，騒音抑制デバイスの性能を維持しつつ，

大気中への騒音放射方向を適切に制御することができる

ダクト終端の構造を見出すことが目標である．本論文で

は，その基礎検討として，導波路終端部構造を変化させ

た場合の放射音響エネルギー及び放射音の指向特性を検

討した． 
その結果，テーパ状導波路終端によって，主流部より

終端部導波路境界壁間距離を拡大すると，放射音響エネ

ルギーは増加する．境界壁間距離拡大部寸法と音波の波

長が同程度になると，放射音圧レベルは全指向特性では

なくなる．音響メタマテリアルを設けた場合には，音響

メタマテリアル部寸法で決まる周波数において共鳴現象

が生じることによって，放射音響エネルギーが減少する

．導波路終端部に吸音材を設置する場合には，その吸音

効果によって放射音響エネルギーが減少することに加え

て，終端での回折を抑制することによって放射音の指向

特性を変更し得ることが示唆された． 
最後に今後の課題を述べる．本研究では，直交格子を

用いた導波路形状を模擬し数値シミュレーションを行っ

た．導波路終端としては，テーパ形状に加えて，ホーン

形状も用いられる．さらに終端部を曲面で構成すること

もある．以上のような形状を直交格子で扱うことは困難

なため，埋め込み境界法 13)と呼ばれる手法などを用い

て，扱う構造物形状の自由度を増すとともに，本論文で

扱ったものとは異なる形状の音響メタマテリアルについ

ても検討を行う．また，計算モデルと同様の形状を有す

る装置による実験を行って，計算結果の検証を進める． 
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速度振動を受けるワックス燃料の振動燃焼の可視化 
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Abstract 

In order to investigate the effect of vortex shedding on wax fuel combustion, experiments to visualize the combustion were conducted. 
Due to the well-known hydrodynamic properties of Karman vortices, a Karman vortex street produced by a cylinder installed upstream of 
the combustion chamber was used as the source of vortex shedding. In these experiments, we observed back-and-forth oscillations of flame 
on the fuel surface. During the oscillations, pulse combustion occurred intermittently. It was found that the pulse combustion occurred in a 
certain cycle. When the oscillation was strong, bumping of the liquefied wax on the fuel surface was often observed. It was confirmed that 
some of the bumping caused jet drops. The bumping temporarily supplied a large number of droplets to the gas phase. 
 
Key words: Hybrid rocket, Wax fuel, Oscillatory combustion, Flame motion, Combustion cycle

1．緒言 
 
 ワックス系燃料などの低融点燃料は，容易にハイブリッド

ロケットの燃料後退速度を高めるメリットがあるので，近年

多くの研究が進められている．これらの燃料が他の燃料と異

なる点の一つとして，固相表面上に比較的厚い液層を有する

ことがある．この液層は同燃料の燃焼に大きな影響を与えて

いる．一方，比較的融点の高い HTPB（末端水酸基ポリブタ

ジエン）などの一般的な固体燃料は，低融点燃料と比べて薄

い液層が固相表面上に存在している．この厚さはかなり薄い

ため実験室レベルでその影響について調べることは難しい．

しかし，サイズの大きな実用エンジンでは一般的な燃料とい

えども液層が厚くなることが考えられ，このような燃料につ

いても液層の影響を理解する必要がある．ワックス系燃料は

比較的液層が厚く，液層の効果が現れやすいため，燃焼に寄

与する液層の影響を調べやすい．そのため，一般的な固体燃

料表面上に形成される液層の影響を理解するためにもワッ

クス系燃料の燃焼研究が役立つ可能性がある． 
ハイブリッドロケットでは燃焼器内に生じる速度変動か

ら燃焼振動が発生するが，その代表的なものは音波の定在波

である．ただし，実験条件にもよるが，小型燃焼器において

自発的に発生する定在波では振動燃焼を励起させる力が弱

い．本研究では，振動波形を明瞭にするために燃焼器の上流

側に円柱を流れに対して垂直に設置し，燃焼中のワックス燃

料にそれから生じるカルマン渦による速度振動を加えて，振

動波形を捉えやすいようにした．振動の様子は，高応答の圧

力変換器を使って圧力変動を測定し，同時に高速度カメラを

使って火炎の非定常挙動を観測した．その結果，主流の方向

に対して火炎の前後振動が存在することを確認した．この火

炎の前後振動によってワックス燃料が間欠的にパルス状の

燃焼を起こすことを観測した．また，高速度カメラによって

パルス状の燃焼を含む前後区間を詳しく観測した結果，この

パルス状の燃焼が火炎の前後振動に関する或るサイクルに

よって生み出されていることが見出された．パルス状の燃焼

が強い時，液層内で突沸が生じることがあり，燃料液滴が気

相中に飛散することが確認された(1-5)．また，この突沸の中の

いくつかで jet drop と呼ばれる現象が見られた．これは，液

面付近で破裂した気泡から液柱が発生し，さらにその先端が

分断して液滴を生む現象である． 
Karabeyoglu らは，ワックス系燃料が燃焼表面上に形成さ

れる液層から燃料液滴が飛沫のように飛散する場合がある

こと（エントレインメント）を理論的に予測し(6)，そのこと

がNakagawaらの光学的可視化により実験的に確認された(7)．

それに対し，本研究ではワックス燃料の液層の内部から突沸

により液滴が間欠的に飛散する現象を対象としている．これ

は，上記のエントレインメントとは異なっており，このこと

を実験画像を使って説明した． 
 

2．実験装置 
 

 ワックス燃料の燃焼中の状態を可視化するために使用し

た２次元燃焼器を Fig. 1 に示す．同燃焼器のノズル径，イン

ジェクター・オリフィス径はそれぞれ 8 mm，2.54 mm であ

る．固体燃料は，日本精蝋株式会社製の Fischer-Tropsch ワッ

クスである FT0070 で，融点は 72 ℃である．燃料の形状は矩

形で，代表的な寸法としては長さが 80 mm，幅が 25 mm であ

る．点火薬量は 0.05 g で一定とした．酸化剤には酸素ガスを

*1 工学研究科機械工学専攻修士課程  
*2 工学部航空宇宙学科准教授 
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用いた．また，燃焼停止後のパージガスとして窒素ガスを使

った．主流の速度振動を強くして液層のワックスの突沸を観

測しやすくするために，燃焼室上流側に酸化剤の流れに対し

て直交するように円柱を設置した．円柱の直径は 4 mm で，

燃焼室底面から円柱の中心までの高さを 4 mm，固体燃料の

前縁から円柱中心までの水平距離を 30 mm とした．円柱を選

択した理由としては，一般的に渦の放出周波数などが明らか

にされており，発生したカルマン渦と振動燃焼の間に相互作

用があった場合に，考察が比較的容易になると考えたためで

ある．観測窓の材料には，火炎からの輻射が窓材で反射して

燃料表面に吸収される影響を抑えるために溶融石英ガラス

を用いている．火炎挙動の観測については，高速度カメラ（フ

ォトロン製 FASTCAM Mini AX200）を使って高速度撮影（フ

レームレート 10000，シャッタースピード 1/20000）を行った．

圧力測定は，小型高応答型圧力変換器（ミネベアミツミ株式

会社製 PRC-2MP）を用いた．その固有振動数は 37 kHz で，

その 1/3 までは応答性が十分にあるとされている． 
 

 
Fig. 1 Schematic of the 2-D combustor. 

 
実験装置全体図を Fig. 2 に示す． 

 

 
 

Fig. 2 Schematic of the experimental setup. 
 

3．結果および考察 
 
燃焼圧の全体の履歴を Fig. 3 に示す．図中にパルスが見ら

れるが，これは単一のパルスではない．全燃焼時間で基本的

に振幅が小さい搬送波的な波が存在し，その波の平均圧が変

化することでパルス状に見えている．この様子について詳し

く見るために，Fig. 3 の赤丸の部分を拡大したものが Fig. 4 で

ある．小さな波が音波の基本周波数に近い値で振動しながら

平均圧を急激に上下させる様子が見て取れる． 
高速度カメラで撮影した結果からは，固相表面上の火炎が

主流の方向に対し前後振動していることが確認された．特に，  

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
パルス的な燃焼が生じている所を詳細に観測すると，以下に

示す一連の過程で構成されていることが分かった．Fig. 5 の

A から D は，パルス的な燃焼を生むサイクルの一つを静止画

として時間順に切り出したものであり，点火リレーOFF 時よ

り 3.4776 s以降の現象である．まず，Fig. 5 の A（3.4776 s）
の時を詳細に観察すると，火炎の前後振動が主に固体燃料表

面上で生じ，かつ火炎の大きさが小さい．火炎の振動の様子

がサイクルの中で最も弱く，比較的長く続く．これを本研究

では基底振動と呼んでいる．次に，Fig. 5 の B（3.5066 s）で

は，火炎の前後振動の振れ幅や火炎の大きさが励起されて大

きくなる過程である．これを励起過程と呼んでおり，火炎の

前後振動が比較的少ない回数で励起される．Fig. 5 の C
（3.5183 s）は励起過程の最終段階であり，火炎の移動速度は

最も速く，固体燃料を越えて燃焼室上流側に大きく伝播する．

この時，大きな圧力パルスが発生する．Fig. 5 の D（3.5215 s）
は，液層中のワックスが突沸を起こして周囲に液滴を飛散さ

せる過程で，C の過程に付随してほぼ同時に起きる．D の過

程は液塊が燃焼表面近くで分断し，酸化剤流に対して主に垂

直方向に高速で飛散する． なお，D の過程は明瞭に存在しな

い場合がある．特に，酸化剤質量流束が低い場合や燃焼開始

初期である．C，D の過程を通して液層から多くの液体ワッ

クスが失われるため，液層厚さが再び薄くなり基底振動に戻

ると考えられる．ただし，今回の実験で観測されたサイクル

は正弦波的なものではなく，間欠的な挙動を示していた． 

Fig. 4 Enlarged view of the pulsed combustion. 

Fig. 3 Time history of the chamber pressure. 
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Fig. 5 における一連の(A)から(D)までの過程をわかり易く模

式図で描き直すと，以下のようになる． 
 

(A) Grand state oscillation 
 
 
 
 
(B) Excited flame oscillation 
 
 
 
 
 
(C) Fast and large frame motion 
 
 
 
 
(D) Bumping and droplet formation 
 
 
 
 
 

 
Fig. 6 Schematic of flame behavior in the combustion cycle. 

 

太い赤い矢印は火炎が動く範囲と方向を示しており，細い赤

い矢印は火炎からの輻射熱を表している．突沸については，

今回の実験条件では広範囲に亘って面状に生じることは無

く，どちらかというとスポット的に生じていた．圧力履歴に

対して Fig. 6 との対応を模式図で表すと，下図のようになる． 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 7 Schematic of pressure history during the pulsed combustion. 
 
実際の火炎の挙動は複数の振動モードが存在するために必

ずしも上記のように単純には見えないが，今回現象の中から

パルス状の燃焼を生むサイクルを抽出できたことは，今後の

解析モデルの構築に役立つであろう．ただし，励起過程にお

ける平均圧の上昇については，その物理的なメカニズムがま

だ定まっていない．現段階では，励起過程での火炎の前後振

動に伴う流体粒子の挙動が一つの熱力学的なサイクルを構

成していて，それから生じる仕事により平均圧の上昇がもた

らされると考えている．そのメカニズムを確定するには，ハ

イブリッドロケット特有の低周波固有不安定（ILFI）との整 
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Fig. 9 Enlarged view of the liquid column and droplets. 

Fig. 8 Liquid column generated by bumping. 
mn and droplets. 

Fig. 5 Flame behavior in the combustion cycle. 
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合性の検討も必要で，別稿にて報告する予定である． 
次に，観測されたワックス液滴が突沸に起因して発生して

いる例を示す．エントレインメントの場合，境界層外部の流

れによって液層表面近傍の液体ワックスが引きちぎられる

ようにして液滴が発生する．これに対し，Fig. 8 では液柱が

ほぼ燃焼表面に対して垂直に突出する様子が確認された．さ

らに Fig. 8 を拡大したものが Fig. 9 で，液柱の先端が分断し

て液滴を生成していることが確認できる．これらの現象は，

エントレインメントでは説明できない．突沸による液層内部

の急激な気化から生じた気泡の崩壊により，液体ワックスが

押し出されたと推定される．これは，気泡が崩壊する際に発

生する jet drop であると考えられる．ここで，本研究でモデ

ル化した突沸が生じる機構について以下で説明する．まず，

火炎から凝縮相に加わる熱流束は対流熱伝達によるものと，

放射伝熱によるものがあり，後者は透明な液層を透過して固

相表面に加わる．これにより液層の底部周辺が過熱の状態に

なる．特に，励起過程で放射熱流束が強くなり，その傾向が

強くなる．この時，外部から加わる速度振動をトリガーとし

て突沸が生じる．トリガーとしては燃焼器内の音響定在波で

もよいが，突沸が弱く観測しにくい．それに対し，円柱から

生じるカルマン渦の速度振動の方が刺激が強く，比較的強い

突沸が観測できる． 
Fig. 10 は，燃料表面上の液塊が盛り上がって分断し，液滴

の集団になり，上方に向かって飛散していく様子を示したも

のである．黄色の円の中が分断されて生じたワックス液滴で

ある．一方，エントレインメントでは主として流れに沿って

液滴が放出されるので，このような状況にはならない．  
 

 

Fig. 10 Wax droplets scattered by bumping.  
 

このことからも今回の実験条件では，エントレインメント以

外に突沸が生じていることがわかる．もちろん，液滴発生は

他の要因によるものも並行して存在しており，その割合はま

だ明確ではないが，幾つかの液滴はエントレインメントによ

り生じていると思われる． 
 

4．結言 
 
 ワックス燃料で生じたパルス状の燃焼について調べるた

めに，高速度カメラを用いて燃焼中の燃料を光学的に観測し

た．その結果，固相表面上を伝播する火炎の前後振動の存在

を確認し，その中にパルス状の燃焼を発生させる特徴的なサ

イクルが見出された．さらに，突沸によって液滴が飛散して

いく様子や液柱から液滴が分断される様子が新たに観測さ

れた．また，突沸やパルス状の燃焼の発生機構について定性

的なモデル化がなされた． 
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建築学科・特任教授・山川智 
 
略歴 

1993.03        早稲田大学理工学部建築学科 卒業 
1995.03        早稲田大学大学院理工学研究科建設工学専攻 修了 
1995.04-2021.03 東京電力株式会社 

（2016.04 より HD 制移行に伴い東京電力ホールディングス株式会社） 
2019.04-2020.09 芝浦工業大学大学院理工学研究科地域環境システム専攻博士課程・博士（工学） 
2021.04-     （現在に至る） 
 
担当科目 

建築設備、建築設備計画、建築設備設計演習、建築環境工学・演習、入門ゼミナール、卒業研究、卒業論文・卒業設計、建

築設備システム設計特論・同演習、空調システム計画特論 
 
研究活動内容 

 

河川水の再生可能エネルギー熱を面的に利用する熱源水ネットワークに関する研究 

 

1．はじめに 

4 月 22 日，40 以上の国や地域の首脳が参加した気候変動

サミットがオンラインで開催された．2030 年の温室効果ガ

スの排出削減目標について，EU と米国はそれぞれ 55%，

50～52%削減することを表明し，日本も 46%削減を表明し

た．これにより世界の主要国は，2050 年のカーボンニュー

トラルに向けたマイルストーンとして，2030 年までに温室

効果ガスを半減するという目標を共有した． 
日本は従来の 26%より 46%へと大幅に上方修正したが，

意欲的な目標設定の一方で懸念されるのが，削減に向けた

具体策が乏しいことである．特に再生可能エネルギー（以

下，再エネ）への期待が大きいものの，実現可能な方策が

十分に示されているとは言えない．とりわけ熱分野の再エ

ネ（以下，再エネ熱）については，我が国のエネルギー需

要の約 75%を熱分野が占めるにも関わらず，導入実績の把

握も定量的な導入計画の立案も未だ行われていない． 
そこで EU において太陽光発電と同程度の再エネ量の実

績を持つヒートポンプに着眼し，ヒートポンプによって供

給される再エネ熱について，定量評価手法を提案し，国内

の再エネ量を試算した．そして河川水の再エネ熱を面的に

利用する熱源水ネットワーク（以下，熱源水 NW）につい

て検討を行った結果を以下に概説する． 

2．研究の概要 

2・1 ヒートポンプが供給する再エネ熱の定量評価 
大気や河川水の熱など，自然界の熱は「エネルギー供給

構造高度化法」（2009 年）により再エネと定義された．そ

して「エネルギー基本計画」（2018 年）において「再生可

能エネルギー熱の導入拡大を目指す」と指針が示されたが，

導入実績の把握方法も数値目標も未だに設定されてない．

しかし国内エネルギー需要の約 75%を熱分野が占める現状

を勘案すると，実績把握と導入計画の立案が緊要と考える． 
本研究では空調設備の高効率化および熱分野における再

エネの普及拡大を図るため，再エネ熱を利用したヒートポ

ンプに着眼した．ヒートポンプのエネルギーフローの概念

図を Fig. 1 に示す． 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Fig. 1 Schematic diagram of energy flow in a heat pump  
(during heat generation). 
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そして 2013 年に EU委員会が採択した「ヒートポンプか

らの再生可能エネルギーの計算に関するガイドライン」を

参考に，国内における定量評価手法として式(1)を提案した． 

 

ERES = Qusable × ( 1－1 / SPF )        ・・・(1) 
ERES  ：ヒートポンプによって供給される再エネ量 [kWh] 

Qusable：ヒートポンプによって供給される推定合計熱量 [kWh]  

SPF  ：推定平均季節性能係数 [―]      （すべて温熱製造時） 

 
そして国内の民生部門，産業部門，農業部門の建物で使

用されているヒートポンプにより供給された再エネ量の概

算方法を検討し，政府や学協会の統計データや熱負荷原単

位等を用いて，2013 年度（温室効果ガス削減目標の基準年）

の再エネ量の概算を行った．その結果，大気を採熱源とし

てヒートポンプが温熱製造時に供給する再エネ量の合計は

439.4PJ/年となった．これは既に実績把握されている水力発

電等の再エネ量の約 36.1%に相当することを確認した． 
 

2・2 河川⽔の再エネ熱を利⽤した熱源⽔ NW 
既成市街地への再エネ熱の面的な普及を目指し，熱源水

NW に着眼した．熱源水 NW とは，従来の地域冷暖房方式

（Fig. 2 参照）とは異なり，河川水等の採熱源と需要家建

物とを 2管式または 4管式の地域導管（熱源水導管）で繋

ぎ，熱源水を供給する方式である．ヒートポンプ等の熱製

造設備は個々の需要家建物に設置するため，建物の新築・

建替え等が個々に行われる既成市街地における需要の増減

に柔軟に対応できると考えられる．また熱源水を供給する

ため，個別分散空調（水冷式）に対しても面的対策が可能

となる． 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
Fig. 2 Diagram of general DHC. 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Fig. 3 Diagram of heat source NW utilizing RE of river. 
 

そこで河川水の再エネ熱を利用する熱源水NW を既成市

街地へ導入したモデルスタディを行い，効率向上効果につ

いて検証した，河川水の再エネ熱を利用する熱源水 NW の

システム概念図を Fig. 3 に示す． 
実際の既成市街地には様々な空調熱源方式，用途，規模

の建物が混在する．そのためモデルスタディにあたり，東

京湾岸の河川に面した約 1.1k㎡の地区をモデルに，空調熱

源方式は DHC，中央熱源空調，個別分散空調が，建物用途

は事務所，商業，ホテル，病院，複合用途が，建物規模は

9,700～46,000㎡が混在する 7棟・1 地区を対象とした．そ

して河川水の再エネ熱を利用する熱源水NW についてシミ

ュレーションを行い，従来システムとの比較を行った．そ

の結果，モデルスタディを行ったすべての空調熱源方式，

建物用途，建物規模において，熱供給システム効率が向上

した．モデル地区全体では，河川水の再エネ熱を利用した

熱源水 NW の導入により，熱供給システム効率が約 8.0%
向上することを確認した． 

3．今後の展望 

地域冷暖房は，カーボンニュートラル実現に向けた都市

インフラとして期待を集めている．しかし，大規模開発の

減少等により地区数は 1990 年代をピークに減少傾向にあ

る．そのため，既成市街地の新築，建替え等による熱需要

の増減に対応しやすい地域冷暖房システムとして熱源水

NW を提案した． 
熱源水 NW の整備により，自治体等の事業者が河川水や

海水の再エネ熱や，清掃工場，下水等の未利用エネルギー

を熱源水 NW に供給し，また民間事業者もデータセンター

や工場等の未利用エネルギーを供給することができるよう

になる．そして個別の需要家や地域冷暖房事業者等が，熱

源水を利用して冷暖房等を行い，さらに太陽光発電の余剰

電力を活用して製造した熱など，地域に賦存する再エネ熱

や未利用エネルギーを広く共用，活用することが可能にな

ると考えられる． 
2022 年 4 月，本学に建築都市学部が誕生する．建築設備

と都市設備の垣根を超え，“建築都市設備”として一体的に

解決するための研究に取り組みたいと考えている．来たる

カーボンニュートラルの時代に，低炭素型の建築都市設備

の開発，普及への一助となれば幸いである． 
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西洋建築史 1，西洋建築史 2，建築デザイン演習 1，建築デザイン演習 2 
 
研究活動内容 

 

1．はじめに 

 
建築学は一般的に，工学に分類される．そこでは進歩や

発展，成長が目指される．それは建設技術だけでなく，都

市開発においても目標となっており，近代都市計画では機

能性や経済性にもとづく開発モデルが考案され，様々な都

市で導入されてきた．しかし，過剰なまでにスプロールし，

どこにでも似たような都市景観を生み出した都市開発を見

ると，人々にとって快適で豊かな生活空間を作り出すのは，

もはや新しい思想と技術のみによらず，むしろそれぞれの

都市や地域の歴史的，文化的コンテクストへの理解が不可

欠であるように思える． 
そして，近年の歴史的建造物への興味や関心の高まりは

町並みにも広がりを見せ，平成 20 年には「地域における歴

史的風致の維持及び向上に関する法律」（通称：歴史まちづ

くり法）が施行された．それぞれの都市の個性を重んじた

都市環境の形成が求められているなかで，歴史のなかで育

んできた特徴を読み，都市の形成過程を分析する都市史と

いう分野は，有用な手がかりを与えてくれる． 
そこで本稿では，イタリア南部のプーリア州にあるコン

ヴェルサーノ Conversano の旧市街を事例に，史料と現地で

の建物実測調査を通して形成過程の解読法を概説したい． 
 

2．都市を解読する 

 
 2.1 都市組織 

 都市形成の分析方法として，地形，道路網，地割，建築

されたところと空地の関係，スケール，建物の形やスタイ

ルなどに寄与する具体的／物質的な要素の総体とこれらの

要素を結びつける関係性によって構成された都市の特徴が

物理的な形跡で刻み込まれていると考え，空間の差異のな

かに形成過程を読み取る．これらのさまざまな要素相互が

複合的に関係し合い，織り合わされて組織体を成している

状態と捉え，それを糸が織り合わされてつくられる織物に

例えて，「都市組織」と呼ぶ． 
 

2.2 古地図から都市組織を読み取る 

コンヴェルサーノの旧市街は，1703 年の都市図(Fig.1)か
ら三段階の市域拡大を推察できる．そして，1875 年に作成

された課税用不動産登記台帳地図(Fig.2)を用いると，三地

区の街区や街路網の形態，敷地割の違いが分析できる．地

区 A は 1054 年から 1187 年のノルマン支配期に既存の城塞

の上に建てられた領主の居城や 11 世紀後半に創建された

大聖堂である中央の区画は最初に建設された地区であり，

街区内部には多くの袋小路が奥深くまで延びている．住宅
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Fig. 1 Old Map of Conversano ,18 century. 
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Fig. 3 Architectural typology of Conversano. 

の敷地規模は小さい一方，教会や邸宅など規模の異なる建

物も混在している． 
地区 B は 15 世紀後半に市壁で囲繞され，防御が固めら

れたことから 14，15世紀に形成された地区と考えられる．

この地区は，二つの市門を結ぶ直線の道を主軸とし，そこ

から枝分かれする街路によって構成されている．細長い街

区が形成されており，中央には背割線が通っている． 
地区 C を囲繞する市壁には 16 世紀頃に登場した「イタ

リア式築城」の特徴の一つである角型稜堡が付属している

ことからも，最も遅くに形成されたことがわかる．この地

区は，縦横に走る複数の直線道路によって格子状の街路網

が形成されており，主軸となる街路は見られず，背割線が

通る細長い地区によって構成されている． 

 
 2.3 建築類型 

次に，現地での建物実測調査にもとづいて各地区にある

住宅の空間構成を見ていくと，袋小路の多い A 地区の住宅

は 1階に入口がありながら，街路に張り出す外階段を用い

て 2階にも入口を持っていることがわかる(type A)．B 地区

の住宅も上下階それぞれの入口を持っているが，通り抜け

が可能な街路に面しているため，外階段が建物と平行に取

り付けられるように変化していく(type B)．それとともに，

建物内に階段が取り込まれて室内化し，1 階と階段への入

口の二つの扉を持つ形式が見られるようになる(type C)．C
地区ではこの室内階段を持つ住宅が多くなり，道路を占有

する個人住宅のための外階段はみられなくなる． 
これらの住宅を 1814 年の課税用不動産登記台帳で確認

すると，扉ごとに登記されており，それぞれに所有者名が

記載されている．そこから建物の所有形態を分析すると，

一般的な住宅には二つの扉があり，一つは 1階，もう一つ

は上階の部屋に繋がる入口として区別されているが，所有

者は同一であることが多いことが分かる．不動産登記台帳

には部屋の用途については明記されていないが，現地調査

から 1 階は倉庫や家畜小屋，2 階以上の階は住居として使

用されていたことが読み取れる． 
これは，コンヴェルサーノの都市内に農民が多く住んで

いたことと関係している．南イタリアでは大土地所有制に

よる農業が行われ，農民の多くは日雇い，もしくは季節労

働者であった．田園地帯に住む農民は多くなく，農場も日

帰りが可能な距離にあったため，都市内に農民が多く住ん

でいた．そのため，農具を収納し，農場まで人や荷物を運

ぶラバなどの家畜を飼育するための空間が必要であった． 
 

3．おわりに 

 

以上のことから，都市の発展に伴って 14世紀以降に建設

された地区 B と地区 C は，主軸となる道の有無に違いはあ

るが，直線的な道路によって形成され，細長い街区で構成

された計画的な都市組織に共通性を見いだすことが出来る．

一方で，建物の入口と階段の位置から見る建築類型は変容

していったが，上下階でそれぞれの入口を持つという構成

と居住空間（上階に住居，下階に倉庫や家畜小屋）の構成

は変わっていないことが明らかになった． 
都市は形成過程で各時代に都市組織と建築類型の空間特

性を有し，また既存の空間も新たな空間特性の影響を受け

て都市組織が層のように重なり合う．時間の中で変容しな

がら形成されていく過程は，史料と空間に刻まれている．

それを丁寧に読み解いていくことが都市史の醍醐味である． 
 

参考文献 
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Fig. 2 Old Cadastral Map of Conversano, year 1875. 
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