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研究成果の概要（和文）：本研究では、超臨界二酸化炭素中における模擬汚染物質の溶解現象の理解を目指し、
独自の光学系を用いた輸送現象の観察、および数値モデルによる評価を行った。その結果、超臨界二酸化炭素中
において、特異な熱輸送現象の観察に成功した。また模擬汚染物質としてアセトンを選定し、空気中へのアセト
ン蒸発による濃度変化計測に成功した。さらに数値計算により、超臨界二酸化炭素中へのアセトンの物質輸送に
ついて評価を行った。

研究成果の概要（英文）：In this study, heat and mass transfer phenomena were observed using special 
laser interferometry and evaluated by a numerical model to understand the dissolution phenomenon in 
supercritical carbon dioxide. As a result, it was succeeded to observe peculiar heat transfer 
phenomenon in supercritical carbon dioxide. In addition, acetone was selected as a pollutant, and 
the mass transfer due to the evaporation of acetone into the air was measured. The mass transfer of 
acetone in supercritical carbon dioxide was evaluated with numerical calculation.

研究分野： 熱工学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
超臨界流体を用いた汚染土壌改質手法の実現において、超臨界流体中の非定常熱物質輸送の理解は重要である。
本研究では、超臨界二酸化炭素中における輸送現象を高精度に観察し、計測技術の確立、および輸送現象に関す
る情報を取得した。伝熱工学および計測工学をはじめとする学問分野において学術的意義は高いと考える。また
本研究で得た知見は、超臨界流体を用いた汚染土壌改質手法の実現に向けて学術的基礎を成すと考える。

※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。
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１．研究開始当初の背景 

 1960 年代の高度経済成長期を発端に我が国は産業的および経済的に発展してきた。一方で、
排気ガスや土壌汚染をはじめとする「環境汚染問題」が露わになってきたのも事実である。 

 これに対し、近年、二酸化炭素をはじめとする超臨界流体を用いた大規模汚染土壌の改質手法
が提案されている[①]。本手法は、超臨界流体の高拡散性や高溶解性を汚染物質の吸収・分離に
応用することを想定している。また、既存の汚染物質の隔離や物理的改質等の改質手法に比べ環
境負荷が小さく、国連の SDGs にも大きく寄与する。しかし本提案の実験的検証は未だ行われて
おらず、実証に至っていない。 

超臨界流体を用いた大規模汚染土壌改質手法の実現においては、超臨界流体中における非定
常熱物質輸送や、汚染物質の溶解特性の学術的な理解が必要不可欠となる。しかし、実用化に向
けた熱物質輸送、および溶解速度等の溶解特性に関する知見は不足しているのが現状である。そ
の背景として、超臨界状態における温度や圧力の高精度制御や、熱物質輸送の非接触かつ高時空
間分解能な計測が必要という実験的検証の課題がある。 

 

２．研究の目的 

 超臨界流体を用いた汚染土壌の改質手法の実用化において、超臨界流体中の非定常熱物質輸
送、および汚染物質の溶解特性の理解は重要な要素となる。そこで本研究では、汚染物質を模擬
した有機化合物を用い、超臨界流体中における非定常熱物質輸送を定量計測し、超臨界条件下に
おける溶解速度モデルを構築することを目的とする。 

超臨界流体は液体に比して高い拡散性を有するため、汚染物質と超臨界流体の界面近傍にお
ける非定常熱物質輸送を理解するには、10-6 s オーダーの高時間分解能計測が必要不可欠である。
そこで本研究では、申請者の独自の計測技術である高速位相シフト干渉計の適用を行う。本干渉
計は、マッハツェンダー型干渉計に独自の画像処理技術と光学プリズムを導入した光学手法で
あり、熱物質輸送現象を 10-6 s および 10-6 m の高時空間分解能で定量計測できる。本計測手法の
適用により、これまでの研究に類を見ない高時空間の分解能で、超臨界流体中での非定常熱物質
輸送を定量的に計測･評価することを目指す。 

 

３．研究の方法 

本研究では、上記の研究目的を達成するために、第一の目標として、高時空間分解能を有する
光学手法を用いた、超臨界状態における二酸化炭素中の非定常熱物質輸送現象の定量計測を目
指す。まず本研究では、これまでに申請者が確立したペルチェモジュールによる高精度な温度制
御技術を用いた可視化容器の開発を行う。次に模擬汚染物質の超臨界二酸化炭素中における熱
物質輸送現象を独自の光学手法を用いて評価する。 

また第二の目標として、超臨界流体中における汚染物質の溶解特性および輸送現象を理解す
るために、実験で取得した物理情報を基にして数値モデルを構築し、実験結果の妥当性評価、お
よび模擬汚染物質の溶解特性や輸送現象の理解を深める。 

 

４．研究成果 

 本研究では、超臨界二酸化炭素中における模擬汚染物質の非定常熱物質輸送や溶解特性の理
解を目指し、独自の光学系を用いた輸送現象の観察、および数値モデルによる評価を行った。研
究期間において高精度な温度制御技術を用いた超臨界二酸化炭素の可視化容器を開発した。本
可視化容器と高速位相シフト干渉計を用いて、熱物質輸送現象の可視化実験を行った。また数値
計算を用いて、実験結果の妥当性評価、および模擬汚染物質の輸送現象の評価を行った。以下に
得られた研究成果をまとめる。 

 

(1) 超臨界二酸化炭素の可視化容器の開発 

 二酸化炭素の臨界点は 7.4 MPa、31℃である。本研究ではまず既有の可視化セルを用いて、セ
ル内に液体状態の二酸化炭素を充填し、カートリッジヒー
ターによる加熱により超臨界状態の実現および可視化に
関する予備実験を行った。本予備実験により超臨界状態を
実現するための温度および圧力条件を確定することがで
きた。より高精度な温度の制御、および超臨界状態の安定
した計測を目指し、独自の可視化容器の開発を行った。本
装置の概要を図 1 に示す。本装置はこれまでに申請者が
確立したペルチェモジュールを用いた高精度な温度制御
技術を応用しており、高精度な温度制御によって可視化容
器内での超臨界二酸化炭素の発生、および超臨界状態の維
持を達成した。 

図 1 可視化容器 



 

 

(2) 超臨界二酸化炭素中における熱輸送現象の評価 

 超臨界二酸化炭素中の複雑な熱物質輸送現象を理解するために、まず熱輸送現象に着目した
評価を行った。超臨界二酸化炭素を上述の可視化容器に導入し、温度場は高速位相シフト干渉計
を用いて可視化した。実験結果として、臨界点近傍(313 K、8 MPa)では、場のわずかな温度変化
による熱物性値の急激な変化により、干渉計では定量評価が困難な複雑な熱輸送現象が観察さ
れた。一方で、臨界点遠方(323 K、8 MPa)の領域においては、臨界点近傍に比べ安定した干渉縞
が観察できた。しかしながら、代表長さと定義する可視化領域の高さが大きい(6 mm)場合、自然
対流が生じ移流を含む熱輸送となることが確認できた(図 2)。 

 

 
図 2 臨界点近傍(313 K、8 MPa)および遠方(323 K、8 MPa)における 

超臨界二酸化炭素(scCO2)の可視化 

 

代表長さを小さくした低レイリー数領域
(313 K、7.5 MPa)では、移流の影響が抑えられ
た。次に容器壁面に設置した銅柱をペルチェ
素子で加熱することで容器壁面と流体中に任
意の温度差を与え、熱拡散支配による明瞭な
干渉縞の計測に成功した(図 3)。 

また有限要素法を用いた数値モデルによ
り、熱輸送現象を評価した結果、数値計算結
果は実験結果と定性的に同様な温度場を形成
することが確認でき、実験結果の妥当性が明
らかになった。さらに干渉縞の非定常変化か
ら推定した熱拡散率は 10-8 m2/s のオーダーで
あり、文献値と比較して妥当な値であった。
以上の結果から、超臨界二酸化炭素中におけ
る熱輸送現象を高精度に計測する技術を確立
したと考える。 

 
(3) 模擬汚染物質の物質輸送現象の評価 

 物質輸送現象について、本研究では模擬汚染物質として揮発性を有するアセトンを選定した。
超臨界流体中での実験の比較対象として、まず空気中におけるアセトン蒸発による濃度変化を、
位相シフト干渉計を用いて定量計測した。ガラスセル中におけるアセトンの蒸発現象は、蒸発に
よる空気中へのアセトン物質拡散のみでなく、潜熱による自然対流が生じることが明らかとな
った。またガラスセル下面を銅製のプレートとすることで、潜熱による自然対流の影響を小さく
し、物質拡散を計測することに成功した。また対流の影響を考慮した物質輸送現象の数値モデル
により実験結果を評価し、妥当性を明らかにした。本結果は当初の計画では予期していない実験
および結果であったが、相変化を含む物質輸送現象の評価において意義のある結果となった。ま
た超臨界二酸化炭素中における物質輸送実験には及ばず、今後の課題となったが、超臨界二酸化
炭素中における物質輸送評価に向けた今後の研究展開において重要な知見を得たと考える。 

 また本研究の第二の目標である、超臨界流体中における汚染物質の溶解特性および輸送現象
を理解するために、熱輸送実験の知見を基に、模擬汚染物質であるアセトンの超臨界二酸化炭素
中への溶解現象を数値モデル化した。計算の結果、超臨界二酸化炭素中へのアセトンの物質輸送
は、空気中へのアセトン物質拡散に比べ、物質輸送の速度が抑制される可能性が示唆された。 
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