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研究成果の概要（和文）：本研究は，超臨界プラズマという特異物質相の流れを利用して，有機修飾複合ナノ粒
子の生成量・サイズ・組成を制御しながら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。超臨界流体とプラズマを同時生成し，消耗電極を原料としてナノ粒子を形成する実験シ
ステムを構築した。実験と理論の両面から，高速のプラズマ流に逆らう金属イオン輸送メカニズムや，プラズマ
外縁の流体力学的不安定性に起因する揺らぎとナノ粒子分布の相関を明らかにした。また，機能性合金ナノ粒子
が集団形成する過程，異材コアシェル電極が混合液滴を形成しながら溶融離脱する現象なども数値解析的に明ら
かにした。

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 experimental system that simultaneously 
generated supercritical plasma and nanoparticles from electrode erosion was developed. The 
experimental and theoretical studies elucidated the mechanism of metal ion transport through the 
plasma and the correlation between fluid dynamic instability at the plasma fringe and the 
nanoparticle distribution. Furthermore, numerical analyses revealed a collective growth of 
functional alloy nanoparticles and a detachment process of a mixed metal droplet from a dissimilar 
core-shell electrode.

研究分野： 流体工学

キーワード： 流体工学

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
有機修飾により病変部位への送達性を付与した抗菌性光触媒ナノ粒子のワンステップでの高速合成が可能とな
り，工学的なブレークスルーによる医療分野発展の一助となる。また学問的観点から本プロセスを構成する個々
の物理過程を見ると，電磁流体工学・熱工学・化学工学・材料工学にわたる分野横断型研究であるため，本研究
を通して得られる学問的知見は，機能性ナノ材料合成システムの設計指針を与えるのみならず，各種工学分野と
共有できる基礎資料を提供することになり，高い学術的貢献度が付随する。

※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、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９，Ｆ－１９－１，Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
最近の医療・バイオ分野の劇的な進歩の中，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強く求められている。例えば，癌などの病変部位の血管は数十ナ
ノメートル程度に広がっていることが知られており，それよりも小さな有機修飾ナノ粒子を用
いれば，通常の有機分子とは異なり体内で失活することなく，病変部位への選択的な送達が可能
となる。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。これらの問
題をワンステップかつクリーンに解決できる流体工学プロセスの創成に期待が高まっている。 
 
２．研究の目的 
本研究は，超臨界プラズマという特異物質相の流れを利用して，生成量・サイズ・組成（機能）

を制御しながら生体親和性の高い機能性ナノ粒子をワンステップかつクリーンに大量合成する
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。実験的研究と理論的研究の両
面から課題解決に臨み，ナノ粒子の合成反応経路とプラズマの電磁熱流体的特性，およびそれら
の相関を明らかにしながら，プラズマ特性の計測手法の開発およびメカニズム解明のための数
理モデル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，図 1 に示す耐圧実験セル，超臨界

流体を生成・維持するための加圧ポンプ，耐圧チャンバ
ーとプラズマ生成用の電力供給ユニットを組み合わせ
た実験システムの改良を行った。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。活性ガス環境にあるアークプラズマおよび
プラズマ内で共存する鉄やクロム等の金属蒸気からの
放たれる高強度の光を高速度ビデオカメラによって面
情報として捉えた。その際に，分光器を通して化学種に
固有の輝線スペクトルを画像データとして取得しアー
ベル逆変換を施すことで，プラズマの動的な挙動とプ
ラズマ内で共存する鉄やクロム等の金属ラジカルおよ
びイオンの空間分布を個別に得た。さらに局所熱平衡
状態の仮定の下，化学種の温度や電離状態の動的変化
も捉えた。また，アークプラズマと相互作用する電極の消耗現象に関する基礎知見を得るために，
使用後の電極に対してエネルギー分散型 X 線分析（Energy dispersive X-ray spectroscopy; 
EDS）および電子線マイクロアナライザー（Electron Probe Micro Analyzer; EPMA）による元素
マッピングを行った。 
数値シミュレーションを活用した理論的研究では，研究代表者が考案・開発してきた数理モデ

ルと数値計算手法を用いて，プラズマ環境下でナノ粒子が核生成・凝縮・凝集により集団成長し
ながら対流・拡散輸送されるプロセスを再現し，不可視の現象を可視化した。得られた数値デー
タを解析し，プラズマ外縁の温度変動と下流域におけるナノ粒子数の変動の相関を調査した。さ
らには異組成ナノ粒子の集団形成過程について，熱化学的に表現される二元系核生成理論・共凝
縮理論を組み合わせ，エアロゾル動力学を基に粒子間衝突・合体による集団成長も同時に表現で
きる方程式系を組み上げ，数値計算によって定量解析を行った。また拡張した粒子法シミュレー
ション技術を用いて，アークプラズマと相互作用する異材コアシェル電極が混合液滴を形成し
ながら溶融離脱する過程の物理メカニズムを調べた。 
 
４．研究成果 
図 2 に示すように，上述の複数種同時イメージング分光計測法とプラズマ物理学に基づく定

量評価法を組み合わせることで，大気圧ヘリウム雰囲気中でのアークプラズマの原料ラジカル
とイオンがプラズマ内部から境界領域にかけて二層の青い発光領域を発生する実験的エビデン
スを得ることに成功し，輸送機構を明らかにした。上方からの流れがあるにもかかわらず，強発
光する金属イオンが電気泳動により電極近傍からの高速流に逆らってプラズマコアを避けなが
ら遡上し，電子再結合によって中性ラジカルになった後に外方向へ拡散，プラズマ境界領域での
温度低下にともなって濃化して定常的に分布するメカニズムを明らかにした。この濃化現象は
ナノ粒子の初生に大きな影響を及ぼすものである。また図 3に示すように，濃化領域と電極の接
触によって表面での合金化が進むことで融点が降下して溶け落ちるという電極変形メカニズム
も明らかにした。 

 

図 1 耐圧実験セル 



  
図 2 アークプラズマの写真と       図 3 溶融した電極表面近傍の元素マップ 

鉄イオン・鉄ラジカルの分布 

 

数値シミュレーションを活用した理論的研究においても有意義な成果が得られた。図 4 に示
すように，タングステンの針状電極と鉄の板状電極の間に生成・維持される Ar アークプラズマ
とその周囲の非電離気体，および鉄電極から発生する Fe 蒸気原子からナノ粒子が核生成・凝縮・
凝集により集団成長しながら対流・拡散輸送されるプロセスを再現した。アークプラズマ外縁の
流体力学的不安定性に起因する揺らぎが低温の下流域におけるナノ粒子の空間分布と強い相関
を示すことも明らかにした。 

 

  
(a)Ar アークプラズマ系の温度場の時間変化  (b)Ar アークプラズマ系の流れ場の時間変化 

  
(c)Fe 蒸気原子の数密度分布の時間変化      (d)Fe ナノ粒子の数密度分布の時間変化 

        
(e)Fe ナノ粒子群の平均粒径分布の時間変化          (f)相互相関係数の最大値 

図 4 Ar アークプラズマ系における Fe ナノ粒子生成・成長・輸送過程および相互相関 
 
図 5に示すように，非移行式 Ar アークプラズマジェット，非電離気体，Si ナノ粒子群が共存

する乱流場を捉えるための数値計算手法を開発し，非定常３次元数値シミュレーションに成功
した。長年未解明であったプラズマジェット遠方の渦誘発現象は従来の計算手法では再現され
ないが，開発した新手法によって誘発渦が再現され，その原理に迫る知見を得ることができた。
また，プラズマジェットと非電離気体の境界領域において Si 原子が核を形成し，それに続く核
への凝縮によってナノ粒子へと成長，さらに粒子間凝集によって粒子数が減少しながら粒径が
増大する，同時に誘発渦によって輸送されるといった非平衡系の集団形成過程によって Si ナノ



粒子群が複雑な空間分布を示すことも明らかになった。 
 

 
(a)従来法による誘発渦   (b)新手法により再現される渦群 (c)Si ナノ粒子群の空間分布 

図 5 Si ナノ粒子を含む非移行式 Arアークプラズマジェット－非電離気体共存系の瞬間像 

 
さらに，図 6 に示すように，プラズマ下流の急冷却環境で Fe-Nd 合金ナノ粒子が二元系核生

成・二元系共凝縮・粒子間衝突合体により集団形成する過程も数値解析的に明らかにした。冷却
過程で 2300 K となった際に Fe と Nd が混合核を形成し，それに追従して共凝縮が起こる。約
1800 K で凝縮による蒸気消費率は最大値を示し，その大きさは核生成による蒸気消費率の 105倍
に及ぶ。また，その時点で約 70%の金属蒸気原子がナノ粒子を形成していることがわかる。ほぼ
100%の金属蒸気原子がナノ粒子となった 1600 K では，ナノ粒子群は数 nmから 280 nm にわたる
幅広い粒径分布を示しているが，その多くは 10～70 nm であり，9～14at.%の Nd を含有するこ
とが示された。 
 

   

図 6 Fe-Nd 合金ナノ粒子の集団形成過程   図 7 TiO2コア-Fe シェル構造電極の溶融過程 
 
 また，図 7に示すように，TiO2コア-Fe シェル構造電極がアークプラズマと相互作用する中で
混合液滴を形成しながら流動し，離脱する現象を粒子法シミュレーションの拡張によって再現
することができた。TiO2と Fe には熱伝導率と比熱のそれぞれに差があるため，TiO2の温度上昇
は緩やかで溶融が遅延する。そのことが溶融液滴の混合比率にも影響することが明らかとなっ
た。 
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