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金ナノ粒子の大量創製プロセスにおける熱・物質輸送過程の解明を目的とし，水を用いたプラ

ズマジェットとその境界領域において蒸気分子からエアロゾル粒子へと集団的な変換過程にある

金ナノ粒子群の対流・拡散輸送の数値シミュレーションを，東北大学サイバーサイエンスセンタ

ーのスーパーコンピュータ SX-ACE の 512 ノードを利用した並列計算によって実現した．その結

果，水プラズマジェットへの周囲気体の巻込みとともに 2 層構造の渦輪列が生じ，金蒸気分子お

よび金ナノ粒子はそれぞれ異なる対流スケールによって輸送されることが初めて明らかとなった． 

11..  ははじじめめにに  

 直径がナノメートルスケールの超微粒子（ナノ粒子）はバルクの材料とは大きく異なる物質機

能を示すことが知られており，特に金ナノ粒子は生体親和性が高く，光線力学的療法，光温熱治

療，X 線 CT イメージング，ドラッグデリバリー，バイオセンサーへ応用が期待されている[1]．

近年，ナノ粒子の大量創製を可能にするツールとして，高いエネルギー密度と化学的活性を有し，

さらに外部電磁場によって制御可能[2, 3]な流体である高エンタルピープラズマに注目が集まって

おり，精力的に研究が進められている[4]．しかし高温の発光体である熱プラズマの流動場につい

て実験によって得られる情報には限りがあるため，プロセスの効率的な制御のために必要な知見

は今尚少ない．また流動場だけでなく，ナノ粒子の形成過程はマイクロ秒～ミリ秒の現象である

ため，その集団的形成のメカニズムや輸送現象を直接計測することも困難である．そのため，高

エンタルピープラズマによるナノ粒子創製プロセッシングは依然として現場の技術者や研究者の

経験に依っているところが多く，また莫大な時間とコストを要しているのが現状である．そこで

本研究では，金ナノ粒子の大量創製プロセスにおける熱・物質輸送現象の解明を目的として，身

近な物質であり，かつ熱容量が大きい水を用いたプラズマジェットとその境界領域において蒸気

分子からエアロゾル粒子へと集団的な変換過程にある金ナノ粒子群の対流・拡散輸送の数値シミ

ュレーションを行なう． 
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Fig. 1 Computational domain 
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22..  仮仮定定おおよよびび支支配配方方程程式式 

22..11  高高エエンンタタルルピピーーププララズズママ－－非非電電離離気気体体共共存存系系のの熱熱流流動動場場  

 高エンタルピープラズマ流の通常の生成条件では，圧力は大気圧と同程度で，プラズマおよび

非電離気体を含む流体全域にわたって局所熱平衡が成り立ち，また光学的に薄いと仮定できる．

このとき支配方程式は以下のような質量・運動量・エネルギーに関する保存式となる． 
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ここで，は密度，u は速度ベクトル，t は時間，p は圧力，は粘性係数，I は単位行列，は導

電率，E は電場ベクトル，B は磁束密度ベクトル，h はエンタルピー，は熱伝導率，Cpは定圧

比熱，qradは放射損失，qconはナノ粒子の凝縮熱，は粘性散逸である．また trは転置を意味する． 
 

22..22  蒸蒸気気かかららナナノノ粒粒子子へへのの集集団団的的変変換換おおよよびび輸輸送送  

 高エンタルピープラズマプロセスにおけるナノ粒子形成過程の概要は次の通りである． 
 ① プラズマの高温場において原料が蒸発する 
 ② その原料蒸気は温度低下に伴い過飽和状態となる 
 ③ 多数の臨界核が生成する（均一核生成） 
 ④ その臨界核に原料蒸気が凝縮することでナノ粒子が成長する（不均一凝縮） 
 ⑤ 同時にナノ粒子同士も衝突・合体してより大きなナノ粒子となる（粒子間凝集） 

ナノ粒子は，時間スケールの異なる均一核生成や不均一凝縮を経るのみならず，２～３桁に及ぶ

直径差を持つ多数の粒子同士が衝突し合体しながら集団として成長していく．これまで分子動力

学に基づいた数値計算も行われてはいるものの，現在のコンピュータ性能の限界から，数十個の

核の生成過程を数ナノ秒間分ほど追跡することしかできていないため[5]，ナノ粒子群全体の成長

を取り扱うことは実質的に不可能である．そこでエアロゾル学に基づく理論的および数値的なア

プローチが有効とされている． 
 本稿では，簡潔なモデルによりナノ粒子の集団的形成過程を表現するために，ナノ粒子は局所

的には同じ粒径を持つ球体であるとする．また帯電の効果は無視し，粒子温度は周囲の流体の温

度と等しいとする．このとき支配方程式は以下のように記述できる[3, 6-8]． 
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ここで，n は数密度，D は拡散係数，J は均一核生成率[9]，Kth は熱泳動係数[10]，T は温度，g は
１つのナノ粒子に含まれるモノマー数の平均である．添え字 p，v，c および s はそれぞれ粒子，

蒸気，臨界状態および飽和状態を表している．また f は次のように定義される変数である． 
 

f = npg         (7) 
 
また 0 は衝突頻度に関するパラメーターであり，体積 v および質量 m を用いて以下のように表

される． 
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kB はボルツマン定数である．式(4)および式(5)の右辺第 4 項は熱泳動を表している．式(4)～(6)の
右辺に含まれる粒子成長に関わる項の詳しい導出については文献[7, 11]を参照されたい． 

33..  計計算算手手法法 

 本研究では，水プラズマと非電離気体が相互作用しながら同時に存在する熱流動場を取り扱わ

なければならない．両者の間には大きな温度差に起因して粘性係数・熱伝導率・定圧比熱・導電

率といった物性値だけでなく密度にも大きな差が生じている[12]．その一方で，流れ場におけるマ

ッハ数は 10-3～10-2 のオーダーにあり，工学的に有意な時間スケールでの流体運動を捉えるため

には当該の系を「大きな密度変化を伴う非圧縮性流れ」として取り扱うべきである．すなわち，

プラズマと周囲の低温気体との間に生じる速度，温度，密度，ナノ粒子濃度の急激な空間勾配を

捉えながら，さらに時間ステップ幅を大きく取っても数値計算を安定的に進められるような計算

手法が必要となる．そこで対流項をハイブリッド型 K-K スキーム[13]により，時間微分項を３次精

度 Adams-Moulton-Bashforth 法により差分化し，改良型 PISO 法[14]と組み合わせることによって，

上述の数値計算を実現することとする．高エンタルピープラズマ流動のシミュレーションに対す

るこれらの手法の有効性については文献[15]を参照されたい．なお，拡散項，圧力勾配項，熱泳

動項には２次精度中心差分を用いる． 

44..  計計算算条条件件 

 Fig. 1 に計算領域を示す．内径 1.8 mm，外径 3.6 mm の噴出孔から最高温度 5754 K，最高速度

1119 m/s の放物線型の分布をもつプラズマジェットが，400 K・大気圧の非電離水蒸気雰囲気の計

算領域へ定常的に噴出する．ナノ粒子の原料である金は既にプラズマ生成部で蒸気になっている

ものとしてプラズマジェットと共に 0.1 g/min で供給される． 
これらの条件の下，３次元の計算領域を設けた．座標系の原点をプラズマジェット噴出孔の中

心に取り，各軸方向にそれぞれ 0.02 mm の幅を持つスタガード格子を用いて，時間ステップ幅を

0.02 ms として計算を進めた． 
本計算は，東北大学サイバーサイエンスセンターの SX-ACE において MPI 並列によって 512

ノードを使用して実現した． 
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t = t0 + 0.64 ms

t = t0 + 1.28 ms
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Fig. 2 Temperature distributions on x = 0 plane    Fig. 3 Isosurfaces of the second invariant of velocity 

and isotherms of 2,000 K and 3,200 K in y < 0       gradient tensor of 0.001 (normalized) 
 

Isolines of Q on y = 0 plane

t = t0 + 2.56 ms

 
Fig. 4 Isolines of the second invariant of velocity gradient tensor on y = 0 plane 

55..  計計算算結結果果 

 Fig. 2 に，ある時刻 t0から 0.64 ms，1.28 ms，1.92 ms，2.56 ms 経過した温度場を示す．Fig. 3 に

は同時刻における渦構造を示す．渦構造は速度勾配テンソルの第 2 不変量を噴出孔出口での平均

流速と直径で無次元化した等値面 Q = 0.001 で表現されている．また Fig. 4 に時刻 t0 から 2.56 ms
後の断面 y = 0 における渦構造を示す．水プラズマジェットと非電離気体の境界領域で

Kelvin-Helmholtz 不安定性に起因する渦生成とそれによる巻込みが生じている．温度分布の模様

を流脈として捉えると境界領域における渦列の層は 1 層であるように見えるが，Fig. 3 および Fig. 4 
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t = t0 + 0.64 ms

t = t0 + 1.28 ms

t = t0 + 1.92 ms

t = t0 + 2.56 ms

  

t = t0 + 0.64 ms

t = t0 + 1.28 ms

t = t0 + 1.92 ms

t = t0 + 2.56 ms

 

Fig. 5 Number density distributions of gold vapor    Fig. 6 Number density distributions of gold 
molecules on x = 0 plane and isosurfaces of         nanoparticles on x = 0 and isosurfaces of  
3.2×1020 and 2.0×1021 in y < 0                  1.0×1019 and 1.0×1020 in y < 0 

 
から高温のプラズマジェットの内部から境界領域にかけて太い渦輪列が生じ，その周囲の低温領

域には細い渦輪列が生じるという，2 層構造となっていることがわかる． 
 Fig. 5 および Fig. 6 に金蒸気分子および金ナノ粒子それぞれの数密度分布を示す．水プラズマジ

ェット内部は高温であるため金ナノ粒子は存在せずに分子の状態をとっているが，プラズマ－非

電離気体の境界領域でナノ粒子へと変換される．そのため金ナノ粒子群はプラズマ外に存在する

が，上流域に多く存在するナノ粒子の数が下流域で減少している．これは拡散による希釈効果だ

けでなく，粒子間凝集（衝突・合体）による集団成長の表れでもある． 
 Fig. 5 において金蒸気の分子数密度が島状に高くなっている領域が見られるが，これは Fig. 2
における周囲の低温流体の巻込みによる温度低下によって分子群が濃化しているためである．Fig. 
3 および Fig. 4 に示したプラズマ内外の渦輪列の 2 層構造から，金蒸気分子は大きな渦によって，

金ナノ粒子は小さな渦によって，それぞれ異なる対流輸送スケールを持つことが明らかになった

といえる． 

66..  ままととめめ 

金ナノ粒子の大量創製プロセスにおける熱・物質輸送現象の解明を目的として，水を用いたプ

ラズマジェットとその境界領域において蒸気分子からエアロゾル粒子へと集団的な変換過程にあ

る金ナノ粒子群の対流・拡散輸送の数値シミュレーションを行なった．東北大学サイバーサイエ
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ンスセンターのスーパーコンピュータSX-ACEの512ノードを利用した並列計算によって数値シ

ミュレーションが達成された．その結果，水プラズマジェットへの周囲気体の巻込みとともに 2
層構造の渦輪列が生じ，金蒸気分子および金ナノ粒子はそれぞれ異なる対流スケールによって輸

送されることが初めて明らかとなった． 
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