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研究成果の概要（和文）：本研究の目的は，先端計測技術および第一原理計算を用いて凝縮相エネルギー物質が
呈する極限的な爆発反応を精密に測定・解析し，理論体系化する研究スキーム構築である。先端計測技術開発で
は，高速度カメラと二色法による複合測定や熱分析-高分解能飛行時間型質量分析などを用いて，凝縮相エネル
ギー物質に関する爆発反応の生起から分解，発火，燃焼，爆発に至るプロセス解析に適用した。理論的には，量
子力学/連続溶媒和モデル法を活用し，第一原理から詳細反応モデルを構築することに成功し，凝縮相エネルギ
ー物質の爆発学理構築に大きく貢献した。

研究成果の概要（英文）：The aim of this study is to establish methodology that analyze and organizes
 explosion chemistry associated with high energetic materials based on advanced measurements and ab 
initio calculations. We conducted various measurements such as high-speed camera combined with 
two-color temperature radiometry and thermal analysis combined with high-resolution time-of-flight 
mass spectrometer to investigate wide range of explosion chemistry such as decomposition, ignition, 
combustion, and detonation. We succeeded in constructing a detailed reaction model from the first 
principle by utilizing the quantum mechanics/continuous solvation model method.

研究分野：安全工学

キーワード： エネルギー物質　爆発　発火　爆轟　詳細反応モデリング

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
化学産業界からは，凝縮相エネルギー物質を含む高反応性化学物質の取扱いに関連して，爆発学理に基づいた爆
発影響評価ならびにより精度の高いリスク評価への展開が強く求められていた。当該研究で構築した爆発反応に
関する計測および計算手法は，化学反応計測に基づいたプロセスデザイン支援，化学反応危険性予測に基づいた
プロセス管理指標の設定，および災害発生シナリオの体系的抽出とそれに基づいた防災減災戦略の策定に活用可
能であることから，化学産業ならびに航空宇宙産業の安全性向上と新規学術領域の構築に貢献した。

※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 

凝縮相エネルギー物質の爆発によって創生される高温，超高圧場は 10,000K，100GPa に達
し，そこでは高密度なエネルギーが 1 マイクロ秒以下に発生，解放され，通常では考えられな
い極限反応が進行している。これらの極限反応を適切に制御して工学的に活用することにより，
新たな反応や物質の創製も試みられている。しかし，この極限反応が起こるメカニズムに関して
は未解明な点が多く，古典的な理論によってマクロに解釈されているに過ぎなかった。また，試
験条件や環境条件によって起爆，伝爆の挙動は変化するため，起爆限界は定性的理解に留まり，
爆轟特性値は古典理論で予測される計算値には達せず，多くの場合，非理想的な爆轟挙動を呈す
る。これは，1 次元爆轟現象の大前提である反応速度や起爆，伝爆のメカニズムが現実と合致し
ないためであり，特にその挙動が顕著に現れる産業爆薬類では，古典理論を補うべき新たな爆轟
モデルの構築が強く望まれており，これら非理想爆轟モデルの確立と，これを導入した爆発影響
評価ならびにより精度の高いリスク評価への展開が強く求められていた。これらを達成するた
めに，凝縮相エネルギー物質の爆発学理の構築，具体的には，凝縮相エネルギー物質が呈する極
限的爆発反応を精密に測定・解析し，理論体系化する研究スキームの構築が必要であった。 
 
２．研究の目的 

本研究の目的は，爆発現象の理解と予測精度を飛躍的に向上させるため，次の 2 点を達成し，
爆発の発生，伝播及び爆発影響予測に至る体系的な爆発学理の構築を図ることである。 

 
(1) 凝縮相エネルギー物質に関する爆発反応の生起から分解，発火，燃焼，爆発に至るプロセ

スを精密な実験で測定する手法を確立する。近年発達が著しい可視化技術や熱分析技術を，凝
縮相エネルギー物質の爆発・燃焼・分解反応解析に適用し，その有効性を検証し，従来分析技
術をアップデートする。 

 
(2) 量子化学計算を用いて，凝縮相エネルギー物質の爆発・燃焼現象を第一原理より解析する。

第一原理とは何ら実験的パラメータや調整を要しない純理論に基づく演繹的アプローチであ
り，上記(1)と対となるものである。本研究では，分子間の単一化学結合の組み替えである詳細
反応機構レベルで凝縮相エネルギー物質の反応を定式化する手法を確立する。 

 
３．研究の方法 
 極限反応である凝縮相エネルギー物質の爆発反応を解析するために(1)実験的手法(帰納)と
(2)理論計算的手法(演繹)の両面から検討を行った。 
 
(1) 先端計測技術として，高速度カメラを用いた複合測定(二色法による温度複合計測など)，
高感度熱量計による熱分解反応の精密熱量測定，高分解能飛行時間型質量分析計を用いた生成
ガスの高精度分析，および電気化学測定と分光分析を組み合わせた電解反応解析技術を様々な
凝縮相エネルギー物質の反応解析に適用し，その有効性を検証し，測定手法の確立を行った。 
 
(2) 量子力学/連続溶媒和モデル(QM/PCM)法を活用し，凝縮相エネルギー物質の凝縮相における
分解・燃焼反応に関する素反応機構の探索，各素反応の反応速度定数の推算，各化学種の熱力学
データ推算を行った。エネルギー物質が呈する燃焼や
爆発などの高速過渡現象を直接測定したり，その反応
中のみに現れる短寿命化学種の分析を行ったりするこ
とは，どのような高精度・高感度分析機器を用いても
不可能である。このような過酷条件において，計算化
学手法は威力を発揮し，化学種の生成と消滅のダイナ
ミクスに関する描像を理論的に与えるものである。理
論計算には実験的な検証が必要であるが，ここで(1)実
験的手法がその役割を果たすことができるため，これ
らは相補的な関係である。 
 
４．研究成果 
(1) 燃焼・爆発現象の可視化技術の深化 

高速度カメラおよび物体の放射輝度を測定する 2 色
法温度測定を用いた解析手法を用いて，燃焼分解の挙
動とその際の温度計測を同時に行う手法を確立した。
当該可視化手法を黒色火薬に特異的な火球破裂・分裂
現象測定に適用し，当該現象を物理モデルで定式化す
ることに成功した。これによって線香花火等が呈する
液滴の連続破裂現象が，放出液滴の半径と内部気泡に
よって説明されることを見出した(図 1)。<引用文献①
> 
 

 
図 1 高速度カメラによる線香花

火の液滴放出と液滴半径計測結果 



(2) 先端分析化学手法の燃焼・分解反応への応用 
分析化学手法に関する検討では複合測定技術の導

入，特に示差走査熱-熱重量-高分解能飛行時間型質量
複合分析やサイクリックボルタンメトリー-紫外可視
分光同時測定法などを検討し，これまでの測定技術で
は測定できなかったエネルギー物質の反応挙動を検出
することに成功した。 

示差走査熱-熱重量-高分解能飛行時間型質量複合分
析について，凝縮相エネルギー物質を主剤としたエネ
ルギーイオン液体の分解反応解析に適用した。これは
分解に伴い発生する熱と生成ガスを同時分析する手法
であり，従来技術は凝縮相エネルギー物質から発生す
る同質量生成ガス(亜酸化窒素と二酸化炭素など)の定
性・定量に課題があった。当該分析手法は，従来技術
と比較して，同時分析性を損なわずに，生成ガスの精
密質量分析ができる点が特に優れていた。その結果，
これまで解析困難であった同質量を有する生成ガス種
の峻別に成功し，凝縮相エネルギー物質の反応機構解
析技術が大幅に向上した。<引用文献②> 

サイクリックボルタンメトリー-紫外可視分光同時
測定法を高エネルギー物質に適用することで，電気的
励起に対する安定性について評価する手法を確立し
た。当該手法を高エネルギー物質アンモニウムジニト
ラミド推進剤に適用し，電解反応によってこれの着火
を制御できる可能性を見出した． 
 

(3) 凝縮相における詳細反応モデル化技術の確立 

凝縮相エネルギー物質の凝縮相における詳細反応機構構築に関する方法論の基礎を確立する

ことに本研究は成功した。自動車エンジン研究分野を中心に炭化水素系の「気相」反応理解はこ

こ数年で大きく前進している一方で，医薬品製造など多くの工業的に有用な反応が「液相」反応

であるにも関わらず，「液相」反応の理解は世界的にも未成熟であった。その主な障害として，

対象となる液相系に関する詳細な反応機構の理解とモデル化がなされていないことが特に問題

であり，当該研究の意義があった。詳細反応モデリングを，量子化学計算に連続溶媒和モデルに

基づく溶媒効果を組み合わせる方法を用いて実験値を再現する熱力学データや速度パラメータ

を算出できることを見出した。本手法を用いて，凝縮相エネルギー物質の詳細反応モデル構築を

達成した。例えば，高エネルギー物質アンモニウムジニトラミドの熱分解反応に関して 78 の化

学種，118 の素反応から構成される詳細反応モデルを構築し，これが熱分析，分光分析，生成ガ

ス分析の結果を良く再現することを確認した(図 2)。これによって世界に先駆けてエネルギー物

質の凝縮相詳細反応シミュレーションを達成した。<引用文献③> 

 

(4) 様々な凝縮相エネルギー物質の詳細反応モデル構築 

当該詳細反応モデリング技法を応用して，様々な凝縮相エネルギー物質群(アンモニウムジニ

トラミド，硝酸アンモニウム，硝酸ヒドロキシルアミン，ヒドロキシルアミン，硝酸グアニジン，

ヒドラジン)について詳細反応モデルを構築し，実験的検証を行った。当該モデル群は，実験結

果をよく再現し，理論的に高精度な詳

細反応モデリングが可能であることを

示した。特に硝酸ヒドロキシルアミン

の詳細反応モデルに関する論文は，

2019年の一般社団法人火薬学会の論文

賞に選ばれた。<引用文献④> 

 

(5) 液相化学種のエントロピー推算

法の確立 

 凝縮相エネルギー物質に関する詳細

反応モデリングを進める過程で，詳細

反応モデリング時に実施する量子化学

計算に取り込む溶媒効果の抜本的な改

善が必要となった。我々は QM/PCM 法の

理論に立ち返り，エントロピー算出モ

デルにおける溶媒効果を理論的に見直

 

図 2 詳細反応シミュレーション

と熱-分光分析結果の比較 

 

図 3 エントロピー推算値と実験値の比較 



し改善した。従来 QM/PCM は溶媒を一様の連続誘電体として表現し，溶質分子の分極とその影響

で分極した溶媒からの影響を自己無撞着的に計算することで分子が溶媒中に存在する効果を熱

力学データ推算に取り込んできた。しかし溶媒分子により溶質の並進運動と回転運動が阻害さ

れる液体特有の効果を考慮できておらず，これが大きな誤差要因となっていた。これに対して，

溶媒によって制限される溶質分子の並進/回転運動を理論的に補正し，液相熱力学データの計算

精度を抜本的に改善し，簡便かつ良好に実験値を再現する手法を提案した(図 3)。当該成果を取

りまとめた論文は英国王立化学会が発行する Phys. Chem. Chem. Phys.誌の Hot article 2019

に選出された。<引用文献⑤> 

 

(6) 第一原理分子動力学計算を用いた衝撃起爆過程の解析 

衝撃起爆過程の解明が求められる硝酸アンモニウムについて，第一原理分子動力学計算を用

いた格子振動-分子振動励起およびバンドギャップ解析を実施した。その結果，格子振動と分子

振動が非調和的にカップリングすることで，衝撃エネルギーが分子に伝達され，分子結合が切断

されるメカニズムを定性的に説明することができた。<引用文献⑥> 
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