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研究成果の概要（和文）：　研究開発では、研究室において新たに開発した噴流層型プラズマリアクターを粒子
コーティングという実アプリケーションに応用展開することを目的とした。実験では噴流層型プラズマリアクタ
ーの設計条件を明確にするため噴流層プラズマリアクター内での粒子及びプラズマ挙動の詳細について把握する
とともに、プラズマによる粒子表面電荷制御条件の把握およびプラズマ処理微粒子のコーティングについて実験
的検討を行った。その結果、噴流化速度において粒子とプラズマの接触効率が最大化することが明らかとなっ
た。また印加電圧により粒子電荷制御が可能であり、課題は残っているものの微粒子のコーティングも可能であ
ることが明らかとなった。

研究成果の概要（英文）：In the research, the newly developed spouted bed plasma reactor to the 
actual application of particle coating was applied. In the experiment, the details of the particles 
and plasma behavior in the spouted bed plasma reactor were evaluated in order to clarify the design 
conditions of the spouted bed type plasma reactor. The condition of the particle surface charge 
control by plasma and the coating of plasma treated particles were also conducted. It was clarified 
that the contact efficiency between particles and plasma was maximized at the minimum spouted 
velocity. In addition, the electric charge of the particle surface was controlled by applied plasma 
voltage, and the uniform coating of fine particles by the reactor was possible.

研究分野： 反応工学

キーワード： プラズマ　噴流層　粒子改質　粒子混合

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
3次元立体構造を有する粒子の均一処理が困難であり、また粒子混合が不可能な従来のリモート型プラズマリア
クターに対して、当該研究では微粒子の均一プラズマ処理および粒子の混合・造粒が一つの装置で連続的に可能
な噴流層プラズマリアクターを開発する点で特色がある。当該研究開発では噴流層プラズマリアクター内での粒
子の挙動およびプラズマの挙動を明らかにするとともに、プラズマ処理による粒子表面の静電気力制御が可能で
あることを示しており、今後の噴流層型プラズマリアクター装置設計において極めて有用な知見を提供してい
る。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 大気圧プラズマに関する研究は、岡崎らの「大気圧グロー放電」の研究を契機に幅広く研究開
発されるようになり、材料改質や表面処理の分野においてもプラズマの利用が進んでいる。近年
では材料改質や表面処理だけではなく粒子コーティングにおけるプラズマ利用も進んでおり、
特に体内の決められた場所へ最適な時間に最適な速度で医薬品化合物を送り込みための薬物送
達システム（Drug Delivery System: DDS）において低温プラズマを用いた製薬プロセス、「プ
ラズマ製薬」が注目を集めている。 
 一般的な薬剤は、生理活性を有する医薬品化合物（薬物粉末）と生体不活性な医薬品添加物（高
分子粉末）から構成され、薬物粉末と高分子粉末を混合することにより調剤を行っており、プラ
ズマ製薬においては図 1 に示すように高分子粉末にプラズマを照射することで粒子表面をプラ
ズマ誘起し、その後薬物粉末を混合することで薬物含有複合粉末の製造を行っている。 
 現在のプラズマを用いた微粒子コーティングおいては、これまで粒子用のプラズマリアクタ
ーが無かったため、比較的処理対象物形状に制限の少ないリモート型プラズマ装置が用いられ
ており、また無酸素雰囲気下での処理が必要なプラズマ誘起粉末と薬物粉末との混合において
も別の混合用ボールミルが利用されている。そのため、プラズマ失活や薬剤のコンタミが課題と
なっていた。 
 そこで当該研究開発では様々な粒子表面の均一プラズマ処理および粒子混合が連続的、かつ
効率的に可能な噴流層プラズマリアクターを粒子コーティングに応用することで簡便かつ安全
性に優れたプラズマ微粒子コーティング装置を開発することを目的としている。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 1 プラズマ誘起高分子表面ラジカルを利用した粒子コーティング 
 
２．研究の目的 
目的１．（噴流層内での粒子およびプラズマ挙動の把握） 
 噴流層構造や粒子性状により層内での粒子流動状態は異なり、また流動状態はプラズマ挙動、
ひいては粒子の反応性や混合に影響を与える。そのため、流動化条件やプラズマ条件がプラズマ
リアクター内の粒子挙動およびプラズマ挙動に与える影響について定量的な評価を行った。 
 
目的２．（プラズマ処理粒子の性状および粒子コーティングの把握） 
 ガス流量や粒子充填量等の流動化条件や電圧や周波数等のプラズマ発生条件、さらには処理
時間等の処理条件がプラズマコーティングにおいて重要な表面粒子電荷に与える影響を把握す
るととともに、プラズマ処理を行った微粒子のコーティング性について評価を行った。 
 
３．研究の方法 
 上記目的 1.（噴流層内での粒子およびプラズマ挙動の把握）、目的 2.（プラズマ処理粒子の性
状および粒子コーティングの把握）を行うため、以下 4 つの研究項目について実験的検討を行
い、噴流層型プラズマリアクターを用いた微粒子コーティングプロセスを確立する。 
 
[1] 噴流層型プラズマリアクター内での粒子の挙動 
 噴流層プラズマリアクターにおける粒子挙動を把握するため、図 2 に示すような石英製プラ
ズマノズルおよび図 3 に示すようなガラス製二次元噴流層を製作し、噴流層内での粒子挙動を
把握した。粒子挙動の把握には高速ビデオカメラを用い、PIV 分析を行った。なお、粒子には PP
（ポリプロピレン）を用い、流動化（プラズマ）ガスには Ar を用いた。 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
[2] 噴流層プラズマリアクター内でのプラズマの挙動 
 粒子挙動の把握と同様に 2 次元噴流層を用いて高速ビデオカメラによるプラズマ挙動の観察
および輝度計を用いた噴流層内の輝度測定を実施した。なお、粒子には PP（ポリプロピレン）
を用い、流動化（プラズマ）ガスには Ar を用いた。 
 
[3] 噴流層プラズマリアクター内粒子の粒子電荷の把握 
 プラズマコーティングにおける粒子間の付着力は表面電荷により制御可能であることから、
当該実験においては石英製の 3 次元噴流層型プラズマリアクターを用いて粒子へのプラズマ処
理実験を行い、流量、充填量などの流動化条件、電圧などのプラズマ条件、および反応時間など
のプラズマ処理条件を変化させて、得られるプラズマ処理粒子の表面電荷測定を実施した。 
 
[4] 噴流層プラズマリアクターを用いた粒子コーティング 
 3 次元噴流層型プラズマリアクターを用いてコア粒子となる PPおよびコーティング粒子とな
るグラファイトの混合・コーティング実験を実施し、SEM によるコーティング粒子の観察を行
うとともに、粒度、強度、密度等得られるコーティング粒子の性状評価を行った。 
 
４．研究成果 
（１）噴流層型プラズマリアクター内での粒子の挙動 
 図 4 にガス速度と層内圧力損失の関係を示す。噴流層リアクターには 300 個の PP 粒子が充
填してあり、印加電圧は 7 kV である。図中のマーカーは平均値、エラーバーは標準偏差を示し
ており、以降図のマーカーは平均値、エラーバーは標準偏差を示している。比較的大きな粒子が
流動・噴流することから、ガス流量が大きくなるとともに、層内圧力損失のバラつきも大きくな
る傾向が見られた。 
 ガス速度と圧力損失の関係は、噴流層に
おける典型的な挙動を示しているものの、
プラズマジェットを用いて流動化を行っ
た場合とアルゴンガスのみで流動化を行
った場合において、ガス速度に対する圧力
損失の挙動は大きく異なっており、プラズ
マジェットを用いることにより濃厚領域、
臨界値、希薄領域、いずれの状態において
も圧力損失の低下が見られた。最小噴流化
速度, Umsについても若干の違いが見られ、
プラズマジェットの場合は、9.4 m/s、アル
ゴンガスで流動化させた場合には 10.4 
m/s であり、プラズマジェットを用いた場
合において約 10%の Ums の低下が見られ
た。これは前報(Zhang et al., 2019)の結果
と良好に一致していた。 
 
 

図 2 プラズマジェットノズル概略図 図 3 2 次元噴流層型プラズマリアクター概略図 

図 4 粒度化速度と圧力損失の関係 



（２）噴流層プラズマリアクター内でのプラズマの挙動 
 図 5 にハイスピードカメラ（fps: 10,000）で撮影した噴流層リアクター内のプラズマの様子を
示す。尚、この撮影においては LED 照明を点灯している。入口ガス流量は 25.2 L/min、印加電
圧は 7 kV であり、図の上段は粒子なし、下段は 300 個の PP 粒子が充填してある。図は連続し
た写真を示しているが、各フレームによりプラズマフィラメントの形状や大きさ、見た目の明る
さは大きく異なり、プラズマは 1/10,000 s 以上の速さで大きく変化していることが分かる。粒
子を充填していない場合、ジェットノズル上方に阻害物がないため、鉛直方向に発光するフィラ
メント状のプラズマが確認されている。一方、ジェットノズル直上に粒子が存在する場合にはプ
ラズマは粒子表面および粒子間を縫うように形成されている。そのため、粒子の存在によりプラ
ズマの挙動は大きく影響を受けることになる。また粒子層を抜けた後にも層上部よりフィラメ
ント状のプラズマが多方向に形成されており、粒子が流動化している場合においては、粒子の存
在によりプラズマが遮断されているわけではない。粒子の動きはプラズマの変化に比べて遥か
に遅く、粒子が動く僅かな間にプラズマ形状は大きく変化しているが、層内のプラズマ挙動は噴
流層内の粒子流動によっても大きく影響を受けるものと考えられる。 
 

 
図 5 噴流層型プラズマリアクター内でのプラズマ挙動 

 
 図 6 にガス流量および粒子数を変化させた場合のジェットノズル直上のプラズマ輝度の変化
を示す。この実験における印加電圧は 7 kV である。粒子を充填していない場合、ガス流量が増
大するとともに、プラズマ輝度は徐々に減少する傾向が見られた。これはガス流量増大に伴いプ
ラズマが希薄になるためである。一方、粒子を充填した場合のガス流量に対するプラズマ輝度の
挙動は大きく異なっており、流量が少ない場合、すなわち粒子が流動していない場合のプラズマ
輝度は粒子がない場合とほぼ同じであるも
のの、ガス流量が多くなると急激にプラズ
マ輝度が増大する傾向が見られた。これは
ガス流量の増大とともに粒子層全体におい
て粒子間隔が保たれ、プラズマが粒子間を
通過することが可能となることでプラズマ
と粒子の接触が増大するためだと考えられ
る。ガス流量を増大するとさらにプラズマ
輝度は大きくなるが、ある一定のガス流量
を超えると逆にプラズマ輝度が徐々に減少
する傾向が見られた。プラズマ輝度が最大
値を示すガス流量は最小流動化速度であ
り、粒子が良好に流動・循環している場合
において層内のプラズマ輝度が最大となっ
ている。ただし、Ums以上でガス流量を増大
すると、粒子がない場合と同様にプラズマ
は希薄になるためプラズマ輝度も低下する
ものと推測される。この傾向は粒子充填数
に関わらず同じであるが、粒子充填数によ 図 6 ガス流量とプラズマ輝度の関係 



り最大輝度は若干異なっていた。 
 粒子の流動化状態とプラズマ挙動の関係を明確にするため、プラズマと粒子との接触による
粒子の発光が抑制可能な BPP 粒子 300 個を用いて同様の流動実験を行った。低ガス流量で測定
された BPP 粒子のプラズマ輝度は PP 粒子を用いたときに比べて小さく、300PP の場合の 1/7
程度であり、BPP 粒子はプラズマが接触してもほとんど発光していない。ガス流量を増大させ
粒子の流動化が開始すると BPP 粒子においても PP 粒子と同様に急激なプラズマ輝度の増加が
見られた。これは、BPP 粒子においても粒子間をプラズマが通過したためだと推測される。よ
って、粒子の存在により層内のプラズマ輝度が高くなる原因は、プラズマの粒子間の通過および
接触による粒子の発光によるものと考えられ、逆に言えば適度な粒子間隔、すなわち最適な粒子
ホールドアップであればプラズマは層内全体の粒子に接触し、プラズマによる粒子の表面処理
が可能になると考えられる。このようにプラズマの挙動は粒子の流動化と密接な関係があり、噴
流層リアクターを用いて粒子のプラズマ処理を行う場合には、最小流動化速度におけるプラズ
マ処理が最適であるものと推測される。 
 
（３）噴流層プラズマリアクター内粒子の粒子表面電荷 
 粒子付着力にはファンデルワールス、液
架橋力、静電気力の 3 つがあり、プラズマ
コーディングにおいてはコア粒子の静電
気力を制御することによりコーティング
の制御を行う。そこで DDS コア粒子とし
てラクトースを選択し、プラズマ処理後の
表面静電気力について検討を行った。図 7
にプラズマ処理時間と処理後の表面静電
気力の関係を示す。印加電圧は 7 kV であ
り、アルゴンガス流量は最小噴流化速度で
ある。また①、②では電極アース位置が真
逆になっている。プラズマ処理時間により
粒子表面静電気力を制御することが可能
であり、処理時間が長くなるとともに表面
電荷が大きくなっている。ただし、60 分以
上の処理においては表面静電気力が小さ
くなっており、これは層内温度の上昇やラ
クトース粒子の粉化によるものと考えら
れる。また電極アースを逆に取り付けるこ
とにより、粒子表面には正負逆の静電気力
を付与することができることも明らかとなった。ただし、ブラスの電荷についてはマイナスの電
荷に対して小さくなっていた。これはコア粒子物性によるものと考えられ、プラズマ表面の電荷
処理においてはコア粒子物性を考慮する必要があると考えられる。 
 
（４）噴流層プラズマリアクターを用いた粒子コーティング 
 プラズマ処理を行ったコア粒子に微粒子のコーティング
実験を実施した。コア粒子には 3 mm の PP 粒子を用い、コ
ーティング粒子には 10 µm のグラファイト粉末を用いた。
プラズマ処理における印加電圧は 7 kV であり、アルゴンガ
ス流量は最小噴流化速度である。図 8 にコーティング前後の
PP 粒子写真を示す。プラズマ処理を行うことにより PP 粒
子にグラファイト粒子をコーティング可能であったものの、
均一なコーティングはできなかった。またコーティング後グ
ラファイト粒子が徐々に剥離していく傾向が見られ、安定し
たコーティングが得られなかった。プラズマ処理を行ってい
ない場合に比べてコーティング量は多く、また処理後の剥離
量も極めて少ないものの、安定したコーティング粒子を製造
するためには別の工夫が必要不可欠である。コア粒子と微粒
子の流動化速度が大きく異なるため、粒子混合おける適切条
件の把握が必要である。また粒子表面の静電気力は空気中の
水蒸気などにも大きく影響されることが考えられることか
ら、コーティング粒子の保持方法等についても検討を行う必
要がある。 

図 8 コーティング処理前後 

の粒子の様子 

図 7 処理時間と表面静電気力の関係 
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