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研究成果の概要（和文）：本研究は、超臨界プラズマの流動を利用して、生成量・サイズ・組成を制御しながら
送達性を有するナノ粒子をワンステップで大量合成するという手法を流体工学的立場から確立することを目的と
した。超臨界流体を生成・維持するための耐圧チャンバーと超高圧環境下においてもプラズマの発生が可能な電
力供給ユニットを組み合わせた実験システムの設計および製作を行った。実験と理論の両面からの研究によって
超臨界プラズマ流動特性と合成物材料特性の相関を明らかにすると共に、プラズマの特性を計測するための手法
の確立および未知のメカニズムを考察し解明するための数理モデルの構築も行った。

研究成果の概要（英文）：The objective of this study is to develop one-step mass-production of 
deliverable nanoparticles by a supercritical plasma flow controlling the nanoparticles' yield, size,
 and composition on the basis of fluid mechanics. An experiment system consisting of a 
pressure-proof chamber to produce and sustain supercritical fluid and an electric power supplier 
capable of generating plasma under a high pressure was designed and constructed. The correlations 
between the flow characteristics of supercritical plasma and the material characteristics of 
products were clarified by experimental and theoretical approaches. Experimental methods to measure 
the plasma's characteristics and mathematical models to analyze the mechanisms were developed as 
well.

研究分野： 流体工学

キーワード： 流体工学
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１．研究開始当初の背景 
 近年の医療分野の進歩は目覚しく、人体内
において薬剤送達を担うことができる生体
親和性の高いナノ材料の開発が喫緊の課題
である。最近では、送達制御性の高い磁性ナ
ノ粒子のほかに、癌細胞標的化タンパク質に
より表面修飾された光触媒ナノ粒子を用い
て癌細胞を死滅させることも可能となって
きた[1]。しかしながら、依然としてナノ粒子
の合成や機能化には液相法が用いられるた
め多段階的な手順と時間を要する上に、大気
中への有機溶媒の揮発といった環境悪化を
招く。それに対して、応募者が研究を進めて
きたプラズマ流を用いたナノ粒子合成法は、
原料をプラズマ流中に注入するだけで分
解・核生成を経て短時間で自動的にナノ粒子
を大量生産することができるワンステップ
プロセスであり、様々なタイプのナノ粒子を
合成することも可能である。しかし大気圧近
傍で発生させたプラズマを用いた場合、固体
原料を容易に分解することはできるが、その
１万℃を超える高温場によりナノ粒子表面
の有機修飾基などは変質してしまう。一方、
しばしば化学反応源として用いられる低温
プラズマであれば熱的変質は回避できるが、
液体原料すら分解することができない。そこ
で、両プラズマの長所の重畳に期待する形で、
超臨界流体にマイクロ放電を加えることで
アモルファス炭素に被覆された酸化物ナノ
材料が合成されたという報告[2] もあること
から、活性励起種をさらに広範囲かつ高密度
に生成できるアークプラズマと組み合わせ
ることで超臨界プラズマ場を創成し、薬剤送
達に適した複合ナノ粒子のワンステップ大
量合成を行うことが可能になると考えられ
る。上述のようなマイクロ放電による材料合
成においてはプラズマ領域が極めて小さい
ため化学反応にのみ焦点を当てて研究され
ているが、本研究で想定するような大量合成
を目指すミリメートル以上のプラズマでは
流体運動の時空間スケールが反応場のそれ
と同程度になるため、流動制御を介した合成
過程の制御が有効となると考えられる。 
 
２．研究の目的 
 本研究は、超臨界プラズマの流動を利用し
て、生成量・サイズ・組成（機能）を制御し
ながら送達性を有するナノ粒子をワンステ
ップで大量合成するという新手法を流体工
学的立場から確立することを目的とした。そ
の過程で、実験と理論の両面からの研究によ
って超臨界プラズマ流動特性と合成物材料
特性の相関を明らかにすると共に、プラズマ
の特性を計測するための手法の確立および
未知のメカニズムを考察し解明するための
数理モデルの構築を行うことも同時に達成
すべき目的とした。 
 
３．研究の方法 
 実験的研究では、まず超臨界流体を生成・

維持するための耐圧チャンバーと超高圧環
境下においてもプラズマの生成が可能な電
力供給ユニットを組み合わせた実験システ
ムの設計および製作を行った。図 1 にプラズ
マ生成用耐圧部の写真を示す。 
 

 

図 1 プラズマ生成用耐圧部 
 
プラズマの生成および維持のためには高電
圧を要するため、液中においてもプラズマ生
成の可能な高電圧パルス放電用電源を組み
入れた。また実験装置の設計・製作と並行し
て、高速ビデオカメラと分光システムを用い
て発光スペクトルから広範囲のアルゴンア
ークプラズマやヘリウムアークプラズマ、二
酸化炭素アークプラズマの動的挙動や電離
状態を診断し、プラズマ温度を計測する手法
を確立した。さらに拡張を施して、鉄、クロ
ム、マンガン等の金属蒸気プラズマの発光ス
ペクトルを同時計測し、化学種の動的な輸送
過程や電離状態を診断する手法も確立した。 
 数値シミュレーションに基づいた理論的
研究では、研究代表者が構築した独自の数理
モデルによって、プラズマ環境下でナノ粒子
が核生成・凝縮・凝集により集団形成しなが
らプラズマ周囲において対流・拡散輸送され
るプロセスを解析した。さらに前駆体物質の
配合および材料間の飽和蒸気圧差が化合物
ナノ粒子の集団形成過程に及ぼす影響も調
べた。またプラズマ環境で豊富に存在する電
子による帯電効果を考慮したマルチスケー
ルのナノ粒子群の集団形成過程をシミュレ
ートするためのモデル構築も行った。加えて、
プラズマ流の乱流的挙動および輸送される
ナノ粒子群をより正確にシミュレートする
ための計算手法を考案すると共に、プラズマ
を構成する重粒子温度と電子温度が異なる
二温度性を考慮した数値シミュレーション
も行い、プラズマの電磁流体的な特性の調査
を行った。また放電電圧を下げるためにタン
グステン陰極に添加されているエミッター
元素の電極内拡散および表面蒸発プロセス
や、陽極にアルミニウムを使用した場合の電
子流入の効果も含むアークプラズマからの
熱エネルギー輸送プロセスを数値解析的に
研究した。 
 



４．研究成果 
 確立した複数の高速ビデオカメラと分光
デバイスから成る、発光スペクトルからプラ
ズマの特性を診断するシステムによって、多
くの知見が得られた。図 2 および図 3 にアル
ゴン雰囲気下でのアルゴンプラズマ域およ
び鉄プラズマ域のそれぞれについて得られ
た温度分布の時間変化を示す。それぞれの左
の画像は二次元温度分布，右の画像はそれぞ
れの励起原子からの放射光である。アルゴン
プラズマ域の温度は最高で約 13000 K 以上に
達する。溶滴が移行する際にプラズマはわず
かに収縮するが、温度分布の動的な変化は小
さいといえる。一方で、高い放射強度が得ら
れる鉄プラズマ域の温度は約 6500-7500 K と
なっており、アルゴンプラズマ域の温度と比
較して低温となる。 
 またレアアース金属を含む鉄系電極を陽
極として用いて二酸化炭素中で放電を行っ
た場合、従来電極を用いた場合と比べて、プ
ラズマの外観および特性が大きく異なるこ
とも明らかとなった。レアアース金属を含む
鉄系電極を用いると、電極直下の高温領域の
集中が緩和され、より広い範囲で高温場が得
られることがわかった。逆に図 4 に示される
ように鉄蒸気は電極直下に絞られるような
分布が得られた。さらに鉄蒸気のみならず、
クロム蒸気やマンガン蒸気の電離状態の同
時計測も行うために本計測システムを拡張
し、これらがプラズマ内で分離して存在する
ことも明らかにした。 
 数値シミュレーションに基づいた理論的
研究も行い、研究代表者が構築した独自の数
理モデルおよび計算アルゴリズムによって、
プラズマ環境下でナノ粒子が核生成・凝縮・
凝集により集団形成しながらプラズマ周囲
において対流・拡散輸送されるプロセスを明
らかにした。図 5 に化合物ナノ粒子の集団形
成過程を示す。前駆体物質としてチタン蒸気
およびシリコン蒸気が同モル分率で存在す
る場合、材料間の飽和蒸気圧の違いによりシ
リコンリッチな核が生成した後に、両材料蒸
気の共凝縮および凝集合体によってナノ粒
子群が集団成長し、最終的に前駆体物質の配
合比にほぼ一致する化合物を生成する一方
で、粒子径にはばらつきが生じることが示さ
れた。また図 6 に示すように、材料間の飽和
蒸気圧差が大きいほど、最終生成物の分率お
よび粒子径のばらつきも大きくなることが
明らかとなった。さらにプラズマ環境で豊富
に存在する電子による粒子帯電を考慮した
マルチスケールのナノ粒子群の集団形成を
扱うためのモデル開発も行い、プラズマ周囲
でほぼ全ての粒子が負に帯電し、その影響で
凝集成長が抑制されるために結果的にナノ
粒子が小粒径となることが明らかになった。 
 プラズマ流の乱流的挙動および輸送され
るナノ粒子群をより正確にシミュレートす
るための計算手法を考案した。図 7 に非定常
計算におけるプラズマ温度、ナノ粒子数密度、 
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図 4  CO2プラズマ中の鉄蒸気分率分布: (a) 
従来電極を使用した場合, (b) レアアース金
属を含む鉄系電極を使用した場合 

 

 
図 5 Ti-Si 化合物ナノ粒子群の集団形成過程 
 
ナノ粒子平均直径の瞬間分布を示す。プラズ
マ外縁部において流体力学的な不安定性に
よって渦が生じ、崩壊してより複雑な熱流動
場を形成する中で、小粒径のナノ粒子が多数
生成した後に拡散および凝集によって粒子
数を減少させながら大粒径化することが明
らかとなった。そしてそのような場は外部磁
場によって制御可能であることもわかった。 



 
図 6 Ti-Si 系化合物ナノ粒子特性のばらつき
に対する飽和蒸気圧差の影響: (a) 分率, (b) 
直径 
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図7 Siナノ粒子群を含むArプラズマ流の瞬
間分布: (a) プラズマ温度, (b) ナノ粒子数密
度, (c) ナノ粒子平均粒径 
 
さらにはプラズマを構成する重粒子温度と
電子温度が異なる二温度性を考慮した数値
シミュレーションを行い、ヘリウムガスを用
いる場合に、特に強い熱非平衡性を示すこと
が明らかとなった。加えて、放電電圧を下げ
るためにタングステン陰極に添加されてい
るエミッター元素の電極内拡散および表面
蒸発プロセスや、陽極にアルミニウムを使用
した場合の電子流入の効果も含むアークプ
ラズマからの熱エネルギー輸送プロセスも
明らかとなった。 
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