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研究成果の概要（和文）：本研究では，特異的な時間変動特性，空間分布特性を有する新規な熱プラズマ発生手
法である「多相交流アーク」の基礎現象を解明し，非白金系触媒ナノ粒子の製造プロセスを構築することを目的
とし，多相交流アークを用いた酸化物ナノ粒子，窒化物ナノ粒子を合成し，その生成機構の解明につながるナノ
粒子前駆体の可視化に成功した．
高速度カメラを用いたナノ粒子前駆体可視化システムを構築することで，熱プラズマ中の酸化物ナノ粒子前駆体
の動的挙動を可視化した．さらに，ナノ材料合成を阻む熱プラズマ電極由来の不純物混入を防ぐため，電極消耗
機構を解明し，その知見を基に低消耗熱プラズマ発生システムを構築した．

研究成果の概要（英文）：Fundamental phenomena in a multiphase AC arc as an attractive thermal plasma
 source has been successfully understood on the basis of a high-speed visualization technique. 
Optical band-pass filter and the high-speed camera was combined to visualize nanoparticle precursor 
in thermal plasmas. In the present work, metal oxide nanoparticles such as aluminum oxide and 
titanium oxide and metal nitride nanoparticles were successfully synthesized. Moreover, their oxide 
molecular which are precursor of the nanoparticles and temperature field of the multiphase AC arc 
were visualized. In addition, an innovative generating system of AC arc system has been developed to
 improve electrode erosion characteristics in the multiphase AC arc on the basis of the 
understanding of the electrode erosion mechanism in the thermal plasma. Electrode erosion was 
drastically reduced by new generating system due to the diode-rectification.

研究分野： プラズマ化学
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１．研究開始当初の背景 
熱プラズマの発生技術としては，直流放電，

交流放電，高周波放電を利用した発生手法な
どが挙げられる．電気エネルギーを熱・化学
エネルギーに変換することで，10,000 K 以上
の高温，高化学活性，急峻な温度勾配といっ
た特異的高温反応場を容易に得ることがで
きる．そのため，従来にはない組成や結晶構
造を有する新機能性ナノ材料創成への応用
が期待されている．しかし，従来の熱プラズ
マを用いたナノ材料合成プロセスでは，熱プ
ラズマを発生させる際のプラズマ発生効率
や，物質処理にかかるエネルギー効率が低い
などの面から，工業的に実用化されている例
は多くない．そこで本研究では，従来の熱プ
ラズマと比較してエネルギー効率に優れ，物
質の大量処理が可能な多相交流アークに着
目する． 
多相交流アークは新規な熱プラズマ発生

手法であるため，アークの変動現象や電極現
象などの重要な基礎現象の理解が充分でな
い．これまでの研究において，多相交流アー
クは独自の時空間特性を有していることが
わかっており，その特性が酸化物ナノ粒子の
生成機構に大きな影響を与えることが予想
される．そのため，多相交流アークを用いた
効率的な酸化物あるいは窒化物ナノ粒子合
成プロセスの構築には，その生成機構の理解
および制御が不可欠である．しかし，酸化
物・窒化物ナノ粒子は，生成機構に複雑な酸
化・窒化反応を含むため，生成機構の計測・
解析方法が少ないのが現状である． 

 
２．研究の目的 
近年では，プラズマ中の酸化物ナノ粒子前

駆体の可視化に関する新規性の高い手法が
報告されている．高速度カメラとイメージン
グ分光器を組合わせることで，TiO2ナノ粒子
の前駆体である熱プラズマ中の Ti，TiO 蒸気
を可視化し，高周波熱プラズマ中の原料蒸発
機構や酸化物生成機構，輸送機構を明らかに
している． 
本研究では，多相交流アークによる酸化物

ナノ粒子の生成機構を解明することを目的
とした．酸化物ナノ粒子前駆体である，原料
金属蒸気および酸化物蒸気の動的挙動の高
速度カメラによる可視化を試みた．また，反
応雰囲気中の酸素濃度が生成機構に及ぼす
影響について評価した． 

 
３．研究の方法 
図 1 に多相交流アーク発生装置を示す．装

置は炉側面からプラズマトーチおよび複数
の電極を放射状に均一に挿入し，各電極に位
相のずれた 60Hz の交流電圧を印加し放電さ
せる．本研究では 6 本の電極間にアークを発
生させる 6 相放電での実験を行った．炉内に
は Air を約 300 L/min で流しているため，主
なプラズマガスは Air であり，酸化雰囲気で
ある空気プラズマを電極間で安定に発生さ

せた．また，W 電極の酸化防止のために Ar
シールドガスを各電極 5 L/min 流している．
酸化物ナノ粒子前駆体の挙動に及ぼす酸素
分圧の影響を検討するため，雰囲気ガス中の
酸素分圧を 18～29%の範囲で変化させ実験
を行った． 
装置上部から，平均粒径 10 μm の金属粉

体をキャリアガス(Ar，Air)によりプラズマ中
に導入した．金属粉体は蒸発し，下流の低温
領域で過飽和状態になった蒸気が均一核生
成，不均一凝縮することにより酸化物ナノ粒
子が生成する．金属粉体の供給条件として，
キャリアガス流量を 5～10 L/min，粉体供給量
を 2 g/min とした． 
多相交流アーク中では，プラズマガスや原

料蒸発由来の金属蒸気の発光に加え，原料粒
子，電極，装置壁面からの熱放射が同時に観
測される．そのため，特定の成分のみの発光
を観察することは従来困難である．そこで本
研究では，特定の波長のみを透過するバンド
パスフィルター(BPF)を用いた高速度カメラ
計測を試みた．BPF の透過波長域は，発光分
光計測の結果から選定し，高速度カメラの計
測条件としては撮影速度を 1000～5000fps，
露光時間を 0.2～1.0 ms とした 

図 1 多相交流アークを用いたナノ粒子生
成装置の全体図 

 
４．研究成果 
(１)熱プラズマの発光分光 
分光計測により，酸化物蒸気の可視化に適

した原料金属の選定をおこなった．図 2 に Ti，
Al，Cu，Ni を原料に用いた際の，分光計測結
果を示す．原料を Ti とした場合は TiO 蒸気か
らの，Al を原料とした場合には AlO 蒸気か
らの非常に強い発光が計測された．Cu が原料
の場合にも，CuO 蒸気からの発光は観測でき
たが，TiO や AlO よりも発光強度は弱かった．
また，Ni が原料の場合は NiO 蒸気からの発
光は全く確認されなかった．以上より酸化物
からの発光が強く，高速度カメラでの観察に
適した Ti，Al を原料として選定した．BPF
の透過波長として，Ti蒸気観察用に 453.5 nm，
TiO 蒸気に 621.5 nm，Al 蒸気に 670.0 nm，ま
た AlO 蒸気に 514.5 nm の波長をそれぞれ選
定した 
 
(２)酸化物ナノ粒子の生成機構 
選定した BPF と高速度カメラを組み合わ



せることで，Al2O3 ナノ粒子前駆体である，
Al，AlO 蒸気の可視化を試みた．図 3 に，酸
素濃度が 18%における，Al 蒸気と AlO 蒸気
の発光をとらえたスナップショットを示す．
どの時間においても，Al 蒸気からの強い発光
が観察部の上流で観察され，AlO 蒸気からの
発光は観察部上流から下流にかけても観察
された．発光強度は，その発光種の温度と数
密度に大きく依存する．そこで，Al 原子，
AlO 分子と，同じ温度の異なる発光種(Ar)と
の発光強度比を算出することで，Al，AlO 蒸
気の相対濃度を評価した． 

図 4(a)，(b)に，異なる酸素濃度における
Al，AlO 蒸気の，時間平均した相対濃度分布
を示す．18%および 29%のいずれの酸素濃度
条件においても，Al 蒸気がアーク放電領域に
近い観察部上流に分布しており，AlO 蒸気は
より下流領域に分布していることが確認で
きた．これは，上流の高温領域では，原料蒸
発由来の Al 蒸気が分布しているが，下流の
低温領域に輸送されることで Al 蒸気の酸化
反応が進行し，AlO 蒸気が生成したためだと
考えられる．また，酸素濃度の変化によって
Al 蒸気，AlO 蒸気の存在領域が大きく異なっ
ていることが確認できた． 

図 5(a)，(b)に，図 4 から得られた，半径方
向が 0 mm における軸方向の相対濃度値とプ
ラズマ温度の分布を示す．AlO 蒸気が支配的
になっている温度域に着目すると，酸素濃度
が 18%の時は 3000～4000 K，29%においては
4000～5000 K 程度であった．酸素濃度の増加
に伴い，より高温領域に AlO 蒸気が分布して
いることがわかる． 
図 6(a)，(b)に，酸素濃度が 18%および 29%

の条件における平衡組成から求めた，Al，AlO
蒸気のモル分率を示す．酸素濃度の増加に伴
い，より高温で AlO のモル分率が増加してい
る．これは，酸素濃度の増加により，より高
温域においても AlO が安定に存在できるこ
とを意味する．この傾向は計測結果と同様の

傾向であることより，熱力学的な安定性が，
ナノ粒子前駆体の空間分布特性に大きく影
響を及ぼすことが見出された． 

以上，平衡論により前駆体の分布特性を定
性的に評価することに成功した．しかし厳密
には，熱プラズマ中の反応非平衡性は無視で
きない現象である．酸化物ナノ粒子前駆体の

図 2 多相交流アークの下流部における発
光スペクトル(a) Ti， (b) Al， (c) Cu, 
および (d) Ni系． 

図 3 高速度カメラを用いて可視化した Al
蒸気と AlO 分子の発光画像のスナッ
プショット．酸素濃度：18%． 

図 4 Al 蒸気と AlO 蒸気の時間平均発光強
度分布．(a)酸素濃度 18%．(b)酸素濃
度 29%． 

図 5 Al 蒸気と AlO 蒸気の軸方向相対久ど
分布．(a)酸素濃度 18%．(b)酸素濃度
29%． 

図 6 AlO と Al の平衡組成．(a)酸素濃度
18%．(b)酸素濃度 29%． 



反応非平衡性に関する検討の必要性が示唆
された． 
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