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研究成果の概要（和文）：超臨界状態にある二酸化炭素中でプラズマに接する電極を改良し，高電圧パルス放電
との組み合わせによりプラズマをロバストに連続維持できるシステムを開発した。適切な光学処理を施すことで
溶融電極挙動の可視化に成功した。集団形成されたナノ粒子群の粒径や組成についてのヒストグラムを得て特性
を明らかにした。数値計算コードを新規開発し，プラズマ－非電離気体－ナノ粒子群共存系の電磁熱流体力学シ
ミュレーションを実現することで，プラズマ誘発乱流発生の基礎機構やナノ粒子生成過程の解明に成功した。平
滑化粒子流体力学法を拡張して金属溶融・流動・凝固・化合物形成・酸化物輸送を同時に再現・解析できる手法
を開発した。

研究成果の概要（英文）：The electrode in contact with the plasma in supercritical carbon dioxide was
 improved and a system that could robustly and continuously sustain the plasma by means of 
high-voltage pulse discharge was developed. The molten electrode behavior was successfully 
visualized by applying appropriate optical treatment. Histograms of the size and composition of the 
nanoparticles were obtained and their characteristics were clarified. A new inhouse computation code
 was developed to simulate the electromagnetic thermofluid dynamics of plasma-nonionized 
gas-nanoparticle coexisting systems, and the fundamental mechanism of plasma-induced turbulence 
generation and nanoparticle formation processes were successfully elucidated. Extending the smoothed
 particle hydrodynamics method, numerical simulation methods were also developed for reproducing and
 analyzing metal melting, flow, solidification, compound formation, and oxide transport.

研究分野： 流体工学

キーワード： 流体工学

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
高い生体親和性と送達性を有する多機能性ナノ粒子のシングル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に寄与する。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，多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。加えて，新規開発した可視化計測法や数値計算コー
ドはその汎用性・拡張性から転用も可能であるため，他分野における技術革新の一助となる潜在性を有する。

※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 
近年の医療分野の進歩は目覚しく，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

が高く多機能性も有するナノ材料の開発が喫緊の課題である。しかしながら，ナノ粒子の合成や
機能化には依然として主として液相法が用いられており，多段階的な手順と時間を要する。さら
に大気中への有機溶媒の揮発といった環境悪化も招く。これらの問題をシングルステップで，か
つクリーンに解決できる流体工学プロセスの創成が求められている。 
 
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、生体親和性が高く多機能で高送達性も有するナノ粒子をシングルステップで，
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。
本研究を通して，実験的研究と理論的研究の両面から課題解決に臨み，ナノスケールの物理化学
的な過程とプラズマ相の流動現象の解明を実現する可視化計測法や数理モデル・計算アルゴリ
ズム等を新規に開発する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 に示す超臨界流体内プラズマ生成器，超臨界流体を生成・維持するため

の加圧ポンプ，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進めた。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。実験観察にはアークプラズマからの強い発光を低減しながら反射
光を利用する可視化システムを構築し，溶融電極表面の挙動をハイスピードカメラで撮影した。
また，電極表面から放出される元素を同定するために発光分光を行った。さらに，非対称 Abel
逆変換画像分光法を開発し，非軸対称で傾斜しているアークプラズマの温度計測を実施・検証し
た。ナノ粒子は高圧プラズマ環境で生成し，走査型電子顕微鏡を用いてそれらの粒径および形状
の観察を行った。粒径や組成についてのヒストグラムを得て，集団的に形成されるナノ粒子群の
特性を明らかにした。 
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均一核生成・不均一凝縮・粒子間凝集
により集団的に形成しながら対流・拡散輸送されるプロセスを再現し，不可視の現象を調査した。
特に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，平滑化粒子流体力学法に拡張を施し，高電流
条件下での金属溶融・流動・凝固・化合物形成・酸
化物輸送を同時に再現・解析できる数値シミュレー
ションを行った。さらに加熱溶融と冷却を経て異種
金属界面における化合物の厚さの推定も行った。加
えて，数値計算コード PLASTIPC (PLasma All-
Speed Turbulence with Implicit Pressure Code)を
新規に開発し，アークプラズマが非電離気体と共存
する系の電磁熱流体力学的な基礎物理を捉えるた
めに数値シミュレーションを実施した。 
 
４．研究成果 
超臨界状態にある二酸化炭素中でプラズマに接する電極は，その高活性環境により消耗が著

しく，プラズマを維持しにくいという問題があった。そこで電極形状を改良し，高電圧パルス放
電と組み合わせることでプラズマをロバストに連続維持できるに至った。プラズマ環境におけ
る電極の溶融と蒸発を経る消耗現象は未解明であるため，技術開発に資する基盤的研究も遂行
した。図 2 にその一例としてヘリウム由来のアークプラズマとの相互作用で溶融電極から微小
液滴が放出される様子を示す。これは光学的処理を施したハイスピード撮影によって捉えるこ
とに成功した映像である。溶融電極の一部が局所的に発光した後に凹み，その内部から隆起し始
め，やがて分裂して飛散する過程が明らかになった。 

 
図 1 超臨界流体内プラズマ生成実験器 



  

図 2 溶融電極からの液滴放出過程     図 3 電極近傍領域の発光スペクトル 

 
また，プラズマ生成時に電極周囲に発生する二層の

発光領域の由来元素の同定を行った。図 3に上層およ
び下層それぞれの発光スペクトルを示す。スペクトル
の分析結果より，上層はランタン原子，下層は一価ラ
ンタンイオンが主成分であることが明らかとなった。
加えて，アークプラズマが非軸対称で傾斜している場
合にも適用可能な非対称 Abel 逆変換画像分光法を開
発した。図 4 にプラズマの発光強度に対して Fowler-
Milne 法を適用しながら本手法によるデータ処理を施
すことで得られた温度分布を示す。最大温度は約
16000 K であり，14000 K 程度の温度域の広がりなど，
他の手法で得られた結果とおおよそ一致したことか
ら，本手法は有効であると結論づけられた。 
 

 
図 5 温度低下率が与える効果を示す数値計算結果：(a)ナノ粒子の生成数，(b)平均粒子直径，
(c)粒度分布の標準偏差 
 
ナノ粒子に関しては均一核生成・不均一凝縮・粒子間凝集を経て集団形成する過程について熱

化学に基づく詳細な数値計算を行った。図 5にその結果を示す。温度低下率が大きくなるにした
がい，より多くのナノ粒子の生成し，粒子サイズおよびサイズ分布の広がりはともに小さくなる
が，それらは非線形的な関係にあることが明確に示された。 
図 6(a)-(c)に高圧プラズマを用いた実験によって得られたナノ粒子群の走査型電子顕微鏡写

真および粒度分布を示す。実験においても急冷ガスを導入した場合に粒子直径および粒度分布
の広がりがともに小さくなる結果が得られた。図 6(d)に示す数値計算によって得られた粒度分
布も同様の結果を示している。また，飽和蒸気圧が同程度または大きく異なる金属同士の合金ナ
ノ粒子群の形成過程についても，研究代表者が構築した数理モデル・計算アルゴリズムを用いて
調査した。図 7 に冷却過程における銅－ニッケル系ナノ粒子群の粒径-組成-固液相分布を示す。
1600 K においてナノ粒子群は成長途中にあり，それらは全て液体である。300 K では全ナノ粒子
が固体になっており，多くの粒子は 150 nm 以下であるものの，300 nm 程度にまで成長した粒子
が存在することも示された。図 8に 300 K における鉄－アルミニウム系ナノ粒子群の粒径-組成
分布およびアルミニウム含有率分布を示す。この系のナノ粒子の直径は 40 nm から 230 nm にわ
たっているが，多くの粒子は 70 nm から 100 nm の直径を有していることがわかる。そして，そ
れらのアルミニウム含有率は 25at.%から 27at.%であることが数値的に予測された。実験におい
て得られたナノ粒子群も同様の結果を示したため，本計算予測は妥当であると言える。図 9 に
300 K におけるコバルト－サマリウム系ナノ粒子群の粒度分布を示す。数値計算および実験の両

図4 非対称Abel逆変換画像分光法
により得られたプラズマ温度分布 



方において，40 nm から 60 nm が最大となる同様の粒度分布を有するナノ粒子群が得られた。こ
れらのことから，研究代表者が構築した数理モデル・計算アルゴリズムによって，合金系のナノ
粒子群形成過程も数値解析的に研究し，最終生成物を数値予測できることが示されたと言える。
固相および液相が共存する連続体を平滑化粒子流体力学法によってモデル化し，高電流条件下
での金属溶融・流動・凝固・化合物形成・酸化物輸送を同時に再現・解析できる数値シミュレー
ションを実現した。ここでは，図 10 に溶融金属表面の温度差に起因する表面張力差が流れを駆
動する力の瞬間分布を二例示す。対流に支配される不均一な温度分布によって駆動力の大きさ
と向きも不均一となることが示された。また同様の手法を用いて，加熱溶融と冷却を経て鉄－ア
ルミニウム界面で生じる金属間化合物の厚さの推定も行った結果，図 11 に示すような分布を得
ることができた。他にも溶融金属が斜面を流下しながら放熱し，最終的にはつま先状の凝固相を
形成する現象の数値シミュレーションも実現できた。 

 
図 6 急冷の効果を示す実験結果：(a)急冷しなかった場合のナノ粒子群の走査型電子顕微鏡写
真，(b)急冷した場合のナノ粒子群の走査型電子顕微鏡写真，(c)粒度分布，および(d)数値計算
によって得られた粒度分布 

  
図 7 冷却過程における銅－ニッケル系ナノ粒子群の  図 8 300 K における鉄－アルミニウ 
粒径-組成-固液相分布：(a)1600 K，(b)300 K      ム系ナノ粒子群: (a)粒径-組成分布

(計算),(b)アルミニウム含有率(計
算),(c)アルミニウム含有率(実験) 

 

図 9 300 K におけるコバルト－サマリウム系ナノ粒子群の粒度分布：(a)数値計算，(b)実験 
 
アークプラズマが非電離気体と共存する系の電磁熱流体力学的な基礎物理を捉えるために，

研究代表者が新規に開発した数値計算コード PLASTIPC (PLasma All-Speed Turbulence with 
Implicit Pressure Code)を用いて数値シミュレーションを実施した。その結果を図 12 に，従
来法によって得られた結果と共に示す。解離性ガス由来のアークプラズマの温度は２万 K に
及び，急激な熱膨張によって局所逆流が生じるため，プルーム状の外方向噴流も間欠的に生じ
る。アークプラズマの内部は概ね非圧縮性の亜音速流れであるが，高速の外方向噴流の効果で
プラズマ周囲の低温領域は乱流的な様相を呈する圧縮性流れとなり，局所的な超音速流れも生



じることが示された。このような結果は同図に示す従来法では得られなかった。可視化実験に
よって乱流様構造が示されていること，ほかにも電力供給を切った直後のアークプラズマ内の
電子数密度の減少速度が本計算と実験結果とでよく一致していることからも，開発コードによ
って初めてアークプラズマが乱流渦を誘発する現象のミニマル過程を捉えることに成功したと
言える。 

    
図 10 溶融金属表面に生じる表面張力起因の駆動力の瞬間像 図 11 鉄－アルミニウム界面に 

生じる金属間化合物の厚さ分布 

 
図 12 解離性ガス由来のアークプラズマが非電離気体と共存する系の 
電磁熱流体シミュレーション結果：(a)温度，(b)マッハ数，(c)屈折率分布の端部抽出 

 

図 13 金蒸気を含有する水由来の高反応性プラズマ流と空気の混合系における金ナノ粒子 
生成過程：(a)温度分布，(b)渦構造，(c)金蒸気原子の空間分布，(d)金ナノ粒子の空間分布 

 

図 13 に同数値計算コードによるシミュレーションによって得ることのできた，金蒸気を含有
する水由来の高反応性プラズマ流が空気と混合する系の瞬間場を示す。Kelvin-Helmholtz 不安
定性によってプラズマ流が渦輪を形成し，周囲の低温空気を巻き込んでいる様子を捉えること
に成功した。高温のプラズマ域を輸送される金蒸気の原子は低温化が始まる空気との境界領域
で均一核生成と不均一凝縮を経て金ナノ粒子群へと相変化する。さらに周囲へ拡散する過程で，
粒子間凝集によってさらに成長するため，プラズマ流からより離れたところで大きな粒径を有
するナノ粒子群が存在することを明らかにできた。 
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Y. Kishimoto, M. Sugimoto, M. Shigeta, M. Tanaka and T. Watanabe

S. Tsurumi, M. Sugimoto, M. Shigeta, J. Wang and Y. Hirayama

The 25th International Symposium on Plasma Chemistry (ISPC25)（国際学会）
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