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研究成果の概要（和文）：気相中で微粒子が核生成する際の温度と濃度を干渉計を用いて決定することに成功し、核生
成理論を用いることで、ナノ粒子の表面自由エネルギーと付着確率の決定に成功した。その結果、均質核生成には10の
4乗から10の14乗という超高過飽和が必要であり、付着確率は0.01%という小さな値を取ることが分かった。また、非晶
質相が核生成した後に結晶相に転移することや、核生成初期には結晶構造が未決定なことなど、均質核生成の描像の一
端を解明した。

研究成果の概要（英文）：We succeeded to measure the temperature and concentration of a vapor at the 
moments of nucleation using a specially designed interferometer. Surface free energy and sticking 
probability of nanoparticles can be determined based on nucleation theories. As the result, it has been 
found that extremely high supersaturation of ten to the power of 4th to 14th has been required and for 
homogeneous nucleation and then the sticking probability is as small as 0.01%. In addition, the nuclei 
form as a liquid phase and crystallize as temperature drops and, therefore, structure of nuclei does not 
determine at the time of initial nucleation.

研究分野：ナノ領域科学
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１．研究開始当初の背景 
宇宙ダストは nm サイズであるにもかかわ
あらず、惑星科学分野や天文学分野ではナノ
領域の融点降下（～50%）や原子の拡散速度
の増大（9 桁以上）などのメゾ領域特有の現
象はまったく考慮されていない。ナノ粒子の
定量的なデータがない為に、原子数百個から
なる数 nm のダストでも理論計算や天体観測
ではバルクの相図や光学定数を元に議論し
ている。これが、100 年以上も研究されてい
る隕石中の鉱物の生成過程がほとんど未知
のままで、天体のスペクトルに未同定バンド
が多数残っている原因だと考えている。例え
ば、ナノ領域では成長様式ですら常識とは異
なり、二つの固体粒子がまるで液体のように
混ざり合って一つの粒子になる。二種類の物
質が混ざり合うと化合物粒子も形成する。す
なわち、ダイナミクスに対してナノの特異現
象を考慮しなくてはならない。国内外問わず、
ナノ領域の特異現象や成長のダイナミクス
は取り扱われていない。アメリカ NASAのグ
ループや、ドイツとフランスでガスから微粒
子が作られているが、いずれも作る事に重点
があり、成長過程やナノ粒子の特徴を把握し
た議論はされていない。 
 代表者は、日本で独自に発展してきた気相
からのナノ粒子の合成（煙の実験）と、ナノ
領域の特異現象の解明から研究をはじめた。
煙の実験は液体相の少ない宇宙でのダスト
の生成過程に類似しており、次の展開として
惑星・天文学の分野へ研究を広げた。惑星科
学の実験的研究をリードする NASA・ゴダー
ドでの二年間で、いかにナノ粒子の特徴が考
慮されていないかを目の当たりにした。そこ
で、ナノの視点で宇宙ダストの再現実験を試
みた結果、隕石中に見られる多くのダストを
再現することに成功した。これら最近の実験
から、隕石中の鉱物の成因がほとんど明らか
でない理由がナノの特異性にあると確信す
るに至った。ナノ領域の特異現象を惑星科学
分野や、天文学分野に適用するには、定量的
なデータが必要であるとの認識から、若手 A
（H.22-25）ではナノ粒子の核生成過程の解明
へと展開した。結果、WO3とMnが気相から
均質核生成する際の “その場”観察に成功し、
凝縮には 400-900K の超高過冷却が必要であ
り、過飽和度は 109にも達することを示した。
さらに、理論との比較から、ダイマーの結合
エネルギーが核生成頻度を決める可能性を
示唆し、表面エネルギーや吸着係数、凝縮相
と相転移などダスト生成のプロセス理解に
必須のパラメータを得られる可能性までを
示した。 
 
２．研究の目的 
惑星系の形成過程に伴う物質進化過程の
解明という地球惑星科学の第一級の課題に
対して、宇宙固体微粒子（宇宙ダスト）の核
生成や結晶化過程を実験的に解明する。特に、
干渉計を用いたその場観察実験により、気相

からのナノ粒子の核生成温度（過冷却度）、
吸着係数や表面エネルギーなどの物理パラ
メーター、融合成長などの定量化を目的にす
る。ここで、ナノ粒子の“液体のような”非
常に早い拡散現象が鍵になると考えている。 
 
３．研究の方法 
宇宙ダストと同様に、気相から固体微粒子
を生成できるガス中蒸発法と呼ばれる手法
を用いた。ここに、２波長のレーザーを用い
たマッハツェンダー干渉計を用い、気相から
ナノ粒子が生成する際の温度と濃度を同時
に測定し、核形成温度（過冷却度）や成長速
度を決定する。透過電子顕微鏡観察の結果と
合わせて、理論と比較することで、表面エネ
ルギーや吸着係数などのナノ粒子の物理パ
ラメーターを明らかにする。また、核生成過
程を赤外スペクトルで測定することで、液滴
や非晶質相を経由した核生成や、結晶化過程
を捉える試みを行った。 
 
４．研究成果 
 核生成理論から導かれる核生成率は実験
と桁で合わないことが分かっている。この理
由のひとつは、成長途中に融合成長して数を
減らした後の最終粒子を観察していたこと
にあると考えている。上記の物理パラメータ
も粒子サイズから求める為、融合成長頻度の
定量化は欠かせない。これに対し、成長途中
の粒子を採取することのできる試料採取装
置の導入を行った。 
 鉄蒸気からの均質核生成実験において、二
波長干渉計による“その場”観察で核生成の温
度と濃度を同時に決定することに成功した。
観測ロケット S-520-28 号機を用いた微小重
力実験も 2012年 12月に成功させ、地上実験
を合わせて行った結果、微小重力環境下では、
地上よりも大きな過飽和度環境下で核生成
した事が分かった。ここで、古典的核生成理
論と半現象論的核生成モデルを用いて、実験
における冷却の時間スケールと凝縮温度か
ら吸着係数や表面自由エネルギーの評価を
行った。鉄を用いた核生成実験では、付着確
率は 0.01%であったのに対して、地上実験で
は 2桁以上大きな値となった。微小重力実験
の値は、従来言われていた値 100%に対して 4
桁も小さい。この物理パラメータは、宇宙ダ
ストの核生成を議論するうえで、最も大きな
不定性を与えている。また、表面自由エネル
ギーに対する付着確率依存性は小さかった。
今回、宇宙に存在している鉄ダストの生成過
程を明らかにできる基礎データが得られた。 
赤外スペクトルその場計測の実験も合わ
せて行った。宇宙に豊富に存在しており、地
球型惑星の主原料の一つでもあるマグネシ
ウムケイ酸塩に対して、晩期型巨星周でナノ
粒子を形成するのと同程度の条件（冷却の時
間スケールと衝突頻度）で、再現することに
成功した。その結果、マグネシウムケイ酸塩
は、核生成時には液滴であり、その後の冷却



過程で、結晶化することが分かった。非晶質
粒子からの結晶化ではおよそ 1000 K のアニ
ールが必要であるが、今回は 500 K程度の超
高過冷却液滴から結晶化が進行した。さらに、
核生成時のスペクトルは、従来天文学分野で
ケイ酸塩の代表的なスペクトルとして取り
扱われているAstronomical Silicateに酷似して
いた。これは、様々な天体で見られる 10 ミ
クロンフィーチャーを初めて再現した成果
となった。 
 気相からの核生成においては、従来気相か
ら固相への相転移と考えられていたが、液滴
を経由するプロセスがあることが実験的に
示された。今後の研究の進展により、核生成
過程のさらなる理解が見込める。 
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