
２．１ はじめに
熱プラズマは高温熱源として従来から利用されており，

溶接，溶断，溶解，精錬等の産業応用を対象として研究が

行われてきた．これらの応用分野に加えて，ガラス溶融や

ナノ粒子の製造なども実用化に向けた研究成果が報告され

ている．特に熱プラズマによる材料合成では，従来の方法

では合成が難しい形態，結晶構造，化学組成の材料を合成

できることが大きな特長である．さらに熱プラズマ技術は

PCBやフロンなどの特殊な産業廃棄物の処理，焼却灰の溶

融処理などの大規模な一般廃棄物処理，および放射性廃棄

物の処理などにも適用されている．

熱プラズマの応用分野では，分光計測などの非接触的な

計測ととともに，熱プラズマを有効に活用するための手段

として数値シミュレーションが強力なツールとなる．しか

し，10,000 K 以上の温度領域中を飛行する処理物質，ある

いは水冷電極等の存在によって，物性値が桁違いに異なる

領域が混在するプロセスのモデリングが必要となる．数値

シミュレーションを用いて熱プラズマの温度や速度の分

布，および化学種の濃度分布などを予測することはプロセ

スの特性を知るために有効な手段ではあるが，希薄ガス中

のプラズマのモデリングとは異なったアプローチが必要と

なる．

本章では電磁熱流体モデルの概要とともに，熱プラズマ

のモデリングに関する最近の研究動向を紹介する．直流放

電アークとしては，アークと材料物質の相互作用が問題と

なる溶接アークのモデリングにおいて，特に電極や母材と

の熱的・力学的相互作用，および母材からの金属が混入す

るモデルを取り上げる．高周波（RF）熱プラズマとして

は，プラズマ中のナノ粒子生成モデルを紹介する．ナノ粒

子合成プロセス全体をモデル化するには，プラズマの熱流

動だけではなく，プラズマから原料への伝熱現象とナノ粒

子の核生成・生長過程の定式化が重要であり，学術的にも

産業応用の面からも重要な課題である．

２．２ 連続流体としての熱プラズマ
熱プラズマでは，放電現象に加えて，流動，伝熱，物質

移動，化学反応などの現象が重畳する複雑な反応熱流動場

が形成されている．このような現象を連続流体として扱う

ことができるかどうかはクヌッセン（Knudsen）数��で判

断できる．クヌッセン数はプラズマの平均自由行程��と代

表長さ�の比であり，式（１）で定義される．

������� （１）

熱プラズマの場合は平均自由行程が数 μm程度であり，流
動現象や伝熱現象における代表長さは数mmから数十mm

オーダーであることから，クヌッセン数は１０－３から１０－４程

度となる．よって，熱プラズマは通常は連続体として扱う

ことができるので，プラズマを構成する多数の分子の個々

のパラメータを考慮することなく，密度，速度，圧力，温

度などの平均量だけを用いて現象を記述することができ

る．

ただし，熱プラズマ中で数 μm程度の微粒子を扱うプロ
セッシングの場合（微粉末を原料としたナノ粒子合成，粒

子の球状化など）には，熱プラズマの平均自由行程と処理

対象物の代表長さが同程度になる．この場合には連続流体

としてプラズマを扱うことができなくなるので，非連続流

体としてプラズマを扱うことが必要となる．

２．３ 熱プラズマの LTE の妥当性
連続流体モデルでは，マクスウェル方程式で電磁界を解

析しながら，流体の基礎方程式を解く．プラズマの発生と

維持に必要な荷電粒子は電子衝突電離によって生成され，

ラジカルは電子衝突解離によって主に生成されるが，熱プ

ラズマに対する基礎方程式を立てるためには局所熱平衡
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（LTE）を仮定することが多い．この場合には，すべての反

応速度が無限大，つまり電離や解離が熱平衡状態に達する

とされる．

さらに，電子温度，ガス温度などの温度がすべて等しい

とすることができるので，数値解析の簡略化のためにLTE

の仮定は有効である．熱プラズマの輸送特性（電気伝導度，

熱伝導度，粘性係数など）や熱力学特性（密度，比熱，エ

ンタルピーなど）は，温度と圧力のみの関数として計算す

ることができる．さらにエネルギー方程式も簡単になるこ

とから，プラズマを高温の連続流体として扱うことができ

るので，数値解析は非常に容易になる．これが非平衡プラ

ズマと異なる点である．

ただし，急激な温度または密度勾配がないこと，粒子衝

突による励起が支配的であることなどが LTE状態である

ための条件であり，熱プラズマでもこれらの条件を満たさ

ない場合がある．化学反応速度は有限であり，プラズマ中

では反応平衡状態にならない場合があるが，反応非平衡性

が問題となるかどうかは，対象としている時間スケール

と，粒子の対流・拡散による輸送速度，反応速度との関係

で決まる．定常状態であっても，粒子の対流・拡散による

輸送速度と反応速度との関係から反応非平衡性を考慮すべ

き場合がある．非平衡性が重要かどうかはダムケラー

（Damkohler）数�で判断できる．

������� （２）

ここで��は拡散における代表時間，��は反応における代表

時間であり，ダムケラー数が大きいと化学的平衡流れ，小

さいと化学的非平衡流れとなる．

図１にRFプラズマのコイル領域における解離反応に対

するダムケラー数と非平衡度の半径方向の分布を示す

［１］．プラズマの高温領域では，ダムケラー数は大きな値

を示すが，トーチ壁に近づくにつれてダムケラー数が急激

に減少し，ダムケラー数が１以下となる位置で非平衡度は

急上昇している．ダムケラー数が小さく，非平衡度の値が

大きいほど非平衡性が強くなり，その逆は平衡が仮定でき

ることを示してきる．トーチ壁近傍では濃度勾配が大きい

ので，解離した原子が拡散によって低温のトーチ壁近傍に

移動する速度が，再結合して分子になる反応速度よりも速

くなり，その結果，反応非平衡性が現れている．また，水

素原子の拡散係数は酸素原子の拡散係数に比べて大きいた

め，アルゴン‐水素プラズマのダムケラー数のほうが小さ

くなっている．

熱プラズマにおける非平衡性の問題については，本誌小

特集６章「熱プラズマの非平衡特性の制御」，および本誌

２００６年の小特集「材料プロセッシングを支える熱プラズマ

の新展開」［２］，２００９年の講座「熱流を伴う反応性プラズマ

を用いた材料合成プロセス」［３］を参照していただきたい．

２．４ 熱プラズマのモデリングのための基礎方程式
非平衡プラズマでは，電子のエネルギー分布をボルツマ

ン方程式から求め，その平均電子エネルギーをエネルギー

方程式で保存するのが一般的であり，連続方程式と運動方

程式は，電子，イオン，中性粒子について考慮した３流体

モデルが用いられる．これに対して熱プラズマの場合に

は，プラズマを構成している電子，イオン，中性粒子をま

とめて導電性流体として取り扱い，粒子個々についての運

動方程式を解く必要はない．つまり，一般的な熱流動を記

述する基礎方程式にプラズマ特有の項を加えることで基礎

方程式を記述することができる．

連続方程式：

��

��
��������� （３）

ここで�［kg m－３］は数密度，�［ms－1］は速度である．

運動方程式：

���
��

������������������	� （４）

圧力勾配により働く力を表す右辺第１項の�［Pa］は圧力で

ある．粘性により働く力を表す第２項の�［Pa］は粘性応力

テンソルである．ローレンツ力を表す第３項の �［Am－2］

は電流密度，�［T］は磁束密度である．

イオンや中性粒子などの重粒子に比べ質量の小さい電子

は電界により容易に加速されるため，熱プラズマでは電子

温度が重粒子温度よりも高くなるという熱的な非平衡状態

となる場合がある．この場合には，電子と重粒子の２つの

エネルギー保存式を用いて，電子と重粒子の衝突により交

換されるエネルギーを考慮した２温度モデルの解析手法が

必要となる．

重粒子に対するエネルギー方程式では，従属変数として

プラズマのエンタルピー�を用いる．

���

��
���������������������

�� �������������� �	����（５）

右辺第１項は熱伝導による熱流束であるが，従属変数とし
図１ RFプラズマにおけるダムケラー数と非平衡度の半径方向

分布．
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てエンタルピーを用いる場合でも，重粒子に対する温度勾

配として熱伝導が定義されることに注意する．第２項の

��［Wm－3］は粘性応力による熱散逸関数，第３項の���

［Wm－3］は電子と重粒子の弾性衝突によるエネルギー交換

を表す．第４項は拡散によるエンタルピー輸送の項，第５

項は重粒子依存の化学反応による反応熱の授受の項であ

る．

電子に対するエネルギー方程式：

�

��
�
�

������� ����
�
�

�������� ����������

�����������
�

�	�
����������� �
�（６）

右辺第４項の�［Vm－1］は電界強度であり，この項は

ジュール熱の発生を表す．第５項の�［Wm－3］は放射損失，

第６項は両極性拡散によるエネルギー輸送の項，第７項は

電子依存の化学反応による反応熱の授受の項である．

化学反応がある場合は，化学種の成分保存式を考慮する．

���


��
�������
������
��
 （７）

ここで，�
は
種の質量分率，�
［kg m－3 s－1］は単位体積

あたりの質量生成率である．拡散による質量流束�
は式

（８）で表される．

�
����
��
 （８）

プラズマ中に存在するすべての化学種の拡散を厳密に取

り扱うことは困難であるが，Murphy はそれに代わる方法

として結合拡散係数法を提案した［４，５］．両極性拡散によ

る電子の移動速度が重粒子のそれと同程度であることか

ら，電子の質量拡散フラックスは，イオンのそれに比べて

無視することができる．結合拡散係数法を用いることによ

り，例えばアルゴン‐水素プラズマの場合には，水素から

生じるすべての重粒子の拡散とアルゴンから生じるすべて

の重粒子の拡散のみを考え，質量保存式の化学種の拡散項

を簡略化することができる．

２．５ 熱プラズマの輸送特性
熱プラズマの解析において注意を払わなければならない

のは，輸送特性や熱力学特性の取り扱いである．Maxwell

の式を含めた連立方程式系はそれら物性値を介して相互に

影響を及ぼし合うが，それらはプラズマの温度変化や化学

種の組成によって大きな変化を示す．熱プラズマは，特に

フリンジ部分ではわずか数mmの間に数千Kもの温度変化

が生じるので，物性値をより正確に求めて計算に組み込む

必要がある．

熱プラズマの物性値は化学種の濃度と温度の関数として

推算できる．LTEモデルではプラズマを構成している化学

種の運動，励起，解離，電離などを温度のみで記述できる

ことを意味しており，各物性値も温度のみの関数となるこ

とから，その推算は簡単になる．一方，反応非平衡性を考

慮したモデルでは化学種の濃度が温度のみの関数となら

ず，数値計算においては各コントロールボリュームで物性

値を濃度と温度から計算しなければならない．

２．５．１ 衝突積分

熱プラズマの輸送特性を求めるには衝突断面積が必要で

ある．熱プラズマにおいては，電子のみならず，イオンや

中性粒子の重粒子間に対する衝突断面積も必要であること

から，主にChapman-Enskog法による近似計算［６］が用い

られる．この理論では次の４つの仮定が用いられる．

１）２分子衝突のみであること．

２）分子衝突は古典力学に従うこと．

３）衝突は弾性衝突であること．

４）分子間相互作用のポテンシャル関数が球対称であ

ること．

Chapman-Enskogの理論は分子間の相互作用を詳細に考

慮しており，その効果を示すパラメータを衝突積分�

�

�����

で表すことによって輸送特性を計算する．

�

�

�����
�

���

�	

�� �������������	


�

����
� （９）

��
�
�



��
� （１０）



�は換算質量，�は相対速度である．また，


�

����は以下

のように与えられる運動量移動衝突断面積である．




�

������	�����
�����
� （１１）

�は衝突パラメータ，�は偏向角である．また，実際に輸送

係数を計算する際には，以下の平均衝突積分を用いる．

�
�

�����
�

������

	������	���������
�



�������������	


�

����
�（１２）

この平均衝突積分は平均衝突断面積

�����と次の関係があ

る．

	�
�����

�

�����

（１３）

輸送係数の精度は Sonine 多項式近似の次数により決まる

が，この次数によって必要となる衝突積分の種類も異な

る．例えば１次近似では�

�

�����，�

�

�����の２つの衝突積分で

よいが，３次近似になると�

�

�����，�

�

�����，�

�

���	�，�

�

�����，

�

�

�����，�

�

�����，�

�

���	�，�

�

�����の８つの衝突積分が必要とな

る．

２．５．２ 輸送特性

アルゴンプラズマの熱力学・輸送特性の計算方法は２００６

年の本誌小特集［７］に解説されており，温度300～30,000 K，

圧力 0.1～1.0 MPa の範囲で密度，定圧比熱，電気伝導

度，熱伝導度，粘性係数の結果が示されている．詳細な計

算方法についてはそちらを参照していただき，ここでは

Chapman-Enskog 法の近似法の問題点を紹介する．

粘性係数の推算はChapman-Enskog法の１次近似で十分

できるが，電気伝導度を正確に求めるにはChapman-
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Enskog 法の３次近似が必要となる．図２はアルゴン‐酸素

プラズマ（酸素組成５０％）における電気伝導度の１次近似

計算法と３次近似計算法との比較結果を示したものである

［８］．10,000 Kで 1,000［A V－1 m－1］程度の大きな差が現れ

ており，電気伝導度は電場やローレンツ力の大きさに直接

関わってくることを考えると，３次近似精度で電気伝導度

を計算する必要があることがわかる．

次に，熱伝導度は，並進熱伝導度．���，内部熱伝導度

����，反応熱伝導度��の合計である．

������������� （１４）

このうち並進熱伝導度���は，重粒子からの寄与�
��

�と電子

からの寄与�
��

�に分けて考えることができる．

�����
��

�
��

��

� （１５）

Devoto は重粒子による並進熱伝導度の計算には２次近

似が適しているが，電子による並進熱伝導に対しては，よ

り高い近似が必要であることを示している［９］．

図３はアルゴン‐酸素プラズマ（酸素組成 50％）におけ

る����	
の高次近似計算法との比較結果を示したものであ

る．熱伝導度����	
は 10,000 K で約 10％程度の差となるこ

とから，10,000 K 以上のプラズマであれば高次近似による

計算結果が必要となることがわかる．これは，�
��

�は 10,000

K 以上で近似法による大きな差が現れ，�
��

�については

7,500 K 以上で差が大きくなることが理由である．

２．６ 溶接アークのモデリング
アーク溶接などの材料加工プロセスに対して熱プラズマ

を用いる場合，特に熱プラズマと材料物質との間での熱

的・力学的相互作用の理解や制御がプロセスの高品質化と

高効率化を図るうえで不可欠となる．近年ではこれらの実

現に向け，数値シミュレーションによる研究が盛んに行わ

れている．アーク溶接は非消耗電極を用いるGasTungsten

Arc（GTA）溶接と消耗電極を用いるGas Metal Arc

（GMA）溶接に大別される．

GTA溶接は高融点金属であるタングステンを陰極とし

て用い，陽極となる母材との間に発生するアーク放電を介

して熱プラズマを生成し，これにより母材を溶融接合する

プロセスである．近年では，本プロセスを陰極‐熱プラズ

マ‐母材からなるトータルシステムとして捉えて，各領域

間での熱的・力学的相互作用を扱うことが可能な電磁熱流

体モデルによる解析が主流となっている［１０］．

多くの研究では計算負荷を軽減するため，熱プラズマは

LTE状態にあるものと仮定されるが，プラズマの非平衡性

が母材への伝熱に及ぼす影響についても検討されている

［１１］．アーク放電のモデリングでは，特に陰極からの熱電

子放出の機構，陰極現象をどのように扱うかが問題となる

ので，本来ならば陰極上の電気シース領域が考慮されるべ

きである．つまり，アークのモデリングでは，アークを電

磁熱流体として扱うことだけでは不十分であり，陰極近傍

の領域を電子，イオン，中性粒子の３流体モデルとして扱

うことが必要となる．さらにシース領域では電離と再結合

の反応速度を考慮して，形成される空間電荷を計算するこ

とも必要となる．

シースを含めたモデリングは困難であることから，陰極

‐熱プラズマ境界では，熱伝導に加え，陰極表面からの熱

電子放出や放射に伴う冷却効果や熱プラズマ中のイオンが

陰極に衝突する際の再結合による加熱効果を考慮した方法

が用いられる．これらのバランスからアーク放電の安定性

に深く関わる陰極の作動温度を高い精度で算出でき，電極

寿命（損耗）の予測にも用いられている［１２］．

また，Lowke と田中は，電極表面からの電子に拡散距離

内（数十 μm）において「LTE-diffusion approximation」が
適用できることを提案している［１３］．電極表面上に LTE

を仮定してしまうと，この領域での電気伝導率がほぼ０に

なってしまうが，この方法を用いることによって，その矛

図２ アルゴン‐酸素プラズマの電気伝導度の推算における近似
計算法の比較． 図３ 熱伝導度における近似法の比較．
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盾を避けることができる．

母材‐熱プラズマ境界では，熱伝導ならびに電子凝縮に

よる加熱効果，そして放射による冷却効果が考慮される．

熱プラズマからの熱輸送により母材に溶融池が形成され，

その形状は主として電磁力，溶融池の表面張力差により生

じるマランゴニ力，プラズマ流によるせん断力，浮力等を

駆動力とした溶融池対流による熱輸送に支配される．母材

中に含まれる硫黄等の微量成分の含有量によりマランゴニ

力の方向や強さは大きく変化し，溶融池形状に強い影響を

及ぼすことが明らかになっている［１４］．

以上のように，ある程度シンプルな条件のGTA溶接に

対しては，電極形状や電極間距離，母材材質，電流値，シー

ルドガス組成といった一般的に取り扱われる溶接条件のみ

を計算条件として与えることにより，接合部強度に強く影

響を及ぼす溶融池形状等を予測することが可能となりつつ

ある［１５］．

これに対してGMA溶接では，溶接ワイヤを陽極とし母

材を陰極とする．熱プラズマにより溶接ワイヤは溶融し，

ワイヤ端には溶滴が形成される．この溶滴が外力を受けて

ワイヤ端を離脱し，母材へと移行することにより溶接が行

われるので，熱源となる熱プラズマの状態は，時間的・空

間的に激しく変化することになる．

この溶滴移行現象は放電の安定性を支配し，スパッタや

溶接欠陥の発生などの溶接品質にも強く影響を及ぼす．こ

のため，熱プラズマ特性ならびに溶滴との熱的・力学的相

互作用を明らかにし，溶滴移行を安定制御することを目的

とした研究がなされている．

熱プラズマと溶接ワイヤおよび母材との間ではGTA溶

接と同様の熱輸送が考慮される．また，溶滴の自由表面の

認識にはVOF（Volume of Fluid）法が用いられ，その形成

や離脱過程は，溶滴に働く電磁力，重力，表面張力，プラ

ズマ気流のせん断力や圧力等のバランスから決定される．

このように，GMA溶接は溶滴移行現象を含む非常に複

雑なプロセスであることに加え，後述するように溶滴から

は多くの金属蒸気が発生し，これが熱プラズマに混入する

ことにより，プラズマ特性が著しく変化する．このため，

熱プラズマならびに溶滴移行現象に関する基礎的な検討は

なされているものの［１６］，未だにGTA溶接のようにトー

タルシステムとして扱うことが可能なモデルの完成には

至っていない．

現在，GMA溶接のシミュレーション研究に関する新た

な方向性として，複雑な溶滴移行現象を可能な限り簡略化

しつつ，GMAの熱源特性を精度良く評価することが可能

な工学的シミュレーションモデルの開発がすすめられてい

る．本モデルと，溶融金属が凝固し接合部が形成される過

程を扱うビード表面形状モデル，並びに接合部の熱応力・

ひずみ挙動を解析するための熱弾塑性モデルを連成した，

溶接設計の支援ツールとして実際に利用可能な精度をもつ

GMA溶接の統合化シミュレーションモデルの構築が試み

られている（図４）［１７］．

２．７ 金属蒸気が混入したアークのモデリング
アークのモデリングにおいては，アークに対する金属蒸

気の混入の影響も重要である．材料加工プロセスや放電ラ

ンプ［１８］，遮断機［１９］といった熱プラズマを用いる多く

のプロセスおいて，金属蒸気の存在は重要な要素である．

また，材料加工プロセスでは，熱プラズマにより材料を溶

融させるときに多くの金属蒸気が発生し，熱プラズマに混

入する．

たとえば，GMA溶接においては高温となった溶滴表面

から，100［mg s－1］を超える量の金属蒸気が発生すると報

告されている［２０］．このとき，電磁ピンチ効果（ローレン

ツ力）や熱的ピンチ効果により誘起される溶滴近傍から母

材へと向かう高速のプラズマ流により金属蒸気は輸送さ

れ，溶滴下部には金属蒸気濃度のきわめて高い領域が生じ

る．その結果，周囲の金属蒸気濃度の低い領域のプラズマ

温度が 13,000 K 以上の高温となるのに対し，同領域のプラ

ズマ温度は大幅に低下し，8,000 K程度となることが実験観

察より明らかになっている［２１］．現在，この金属蒸気が熱

プラズマに混入することにより，プラズマ温度が大幅に低

下するメカニズムに注目が集まり，数値シミュレーション

による解明が試みられている．

Schnick らは，溶滴移行を無視し溶滴表面からの金属蒸

気の蒸発量を固定した簡略化モデルを用いて，金属蒸気が

混入した時のプラズマの放射損失よる冷却効果について検

討を行った［２２］．このモデルではプラズマの放射損失には

金属蒸気濃度依存性を考慮し，金属蒸気発生に関する生成

項は質量保存式にのみ設けている．その結果，実験観察と

同様に溶滴下部にはほぼ金属プラズマとなる領域が見ら

れ，同領域でのプラズマ温度は 6,000 K 程度にまで低下し

（図５），金属蒸気濃度が高くなることによりプラズマの放

射損失が著しく増大することが温度低下の原因であること

が示された．

一方，Haidar は溶滴から蒸発した低温の金属蒸気がプラ

ズマに混入した時の冷却効果について検討している．金属

蒸気発生に関する生成項は質量保存式およびエネルギー保

存式に設け，プラズマの放射損失については金属蒸気濃度

依存性を無視し，純アルゴンの値としている．その結果，

Schnick らの報告と同様に，溶滴下部に金属蒸気が高濃度

となりプラズマ温度が低下する領域が生じたことを報告し

図４ GMA溶接の統合化シミュレーションモデル［１７］．
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ている［２３］．このことから，溶滴から蒸発した低温の金属

蒸気が周囲のプラズマ温度にまで加熱される際には多くの

エネルギーが必要となり，これが金属蒸気濃度の高い領域

にてプラズマ温度が低下する一因となることが明らかに

なった．

両者の影響の大きさを比較すると，金属蒸気混入時のプ

ラズマの放射損失は 2,000 W以上に及ぶが，金属蒸気が蒸

発しプラズマ温度まで加熱されるために必要となるパワー

は 500 W程度であることから，前者の影響が支配的である

と考えられる．このように，金属蒸気が熱プラズマに混入

することにより，プラズマ温度とともに電気伝導度も低下

し，電流分布も大きく変化する．結果として，熱プラズマ

から母材への熱輸送特性にも大きな影響を及ぼすことがわ

かる．

２．８ 高周波熱プラズマ中のナノ粒子生成のモデ
リング

RF熱プラズマによるによるナノ粒子合成は，原料供給

から一つのステップでナノ粒子合成を実現するできるため

に効率的なナノ粒子量産システムであり，産業的に期待さ

れているプロセッシングである．しかし，要求される粒径

や物性を持つナノ粒子を正確かつ大量に生産するには至っ

ていない．プラズマ中でのナノ粒子の合成過程は核生成や

凝縮，ナノ粒子間の凝集がミリ秒オーダーで同時に起こ

り，その制御が困難であるからである．

ナノ粒子の合成を制御するには，その生成プロセスを解

明することが必要であるが，熱プラズマ流の強く発光する

高温場の中で，短時間で完了してしまう蒸発過程や粒子成

長過程を直接計測することは困難である．また制御パラ

メータも多く，実験を繰り返して行うためには高いコスト

を要することになる．そのためにプロセス全体に対する物

理モデルを導入し，数値解析を用いて理論的にアプローチ

することが非常に有効な手段となる．

RF熱プラズマを用いたナノ粒子合成プロセス全体をモ

デル化するには，プラズマの熱流動現象，プラズマから原

料への伝熱現象，ナノ粒子の核生成・生長過程の３つのプ

ロセを正確に定式化することが必要となる．これらの詳細

な解説は２００６年の小特集「材料プロセッシングを支える熱

プラズマの新展開」［２４］に記載されているので，本章では，

最近のナノ粒子の生成に関するモデリングの研究動向を紹

介する．

RF熱プラズマを用いたナノ粒子合成プロセスは，まず

原料を蒸発させることから始まる．この蒸気はプラズマ下

流部へと運ばれ，温度降下に伴う飽和蒸気圧の急激な減少

により過飽和状態になる．この状態では分子は衝突して核

を形成する（均一核生成）．均一核生成速度は古くから

様々な形で提案されてきたが，Girshick らによって補正さ

れた古典理論に基づく式［２５］が広く用いられている．

続いて，直ちに周りの蒸気がその核に不均一凝縮を起こ

し，ナノ粒子が生長する．さらに生長過程においてナノ粒

子同士の凝集も大きな効果を持つと考えられている．また

ブラウン運動による拡散や，急な温度勾配に起因する熱泳

動の効果も生長過程に寄与する．

ナノ粒子群の粒径分布関数はエアロゾル学において一般

動力学方程式と呼ばれる一般式によって記述することがで

きる［２６］．しかしこの式はその非線形性により一般に解く

ことが困難であることから，生成過程にあるナノ粒子群の

粒径分布と空間分布を扱うことができるモーメント法が用

いられている［２７］．粒径分布関数の０次，１次，２次の

モーメント��（�������）の保存則を連立して解く．

����
�

�

��
�
�������� （１６）

この式（１６）によって，定常状態における一般動力学方程式

は式（１７）に書き換えることができる．
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右辺の各項は�次のモーメントの変化率であり，添え字

�	
�，
���，
�
�，����，����はそれぞれ均一核生成，不均

一凝縮，粒子間凝集，拡散，熱泳動による寄与を表してい

る．

茂田と渡辺によって，モーメント法を用いるモデリング

を用いたRF熱プラズマ中の白金ナノ粒子の生成機構が報

告されている［２８］．プラズマによって生成されるナノ粒子

の特性は，蒸気の急冷過程に強く依存するので，ナノ粒子

の生成プロセスにおいて，急冷ガスの導入や冷却リングま

たは対向流ノズルを設けることにより，熱プラズマの温

度・速度場を制御し，ナノ粒子の粒子径の微細化・均一化

が可能となる．図６に示すように，対向流によって急激に

温度が下がり，トーチ部から輸送される原料蒸気が過飽和

状態に達することで均一核生成と不均一凝縮が促進され，

粒径15～30 nmの粒子を均一に生成できることが明らかに

されている．

ナノ粒子生成過程を数値的に解くために用いたモーメン

ト法はナノ粒子の粒径分布が対数正規分布であることを前

提としている．多くの場合，十分に成長したエアロゾルは

対数正規分布に従う粒径分布を持つということが知られて

いるが，熱プラズマ流によって合成されるナノ粒子群の粒

径分布は，特にその形成初期において対数正規分布から逸

脱するという報告もある［２９］．

図５ 鉄蒸気質量分率分布（左図）および温度分布（右図）［２２］．
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また，RF熱プラズマによるナノ粒子合成のプロセッシ

ングでは，金属間化合物や合金のナノ粒子が注目されてお

り，この場合には２種類以上の金属の共凝縮現象のモデリ

ングが重要となるが，モーメント法で共凝縮を伴うプロセ

スを取り扱うのは困難である．そこで多成分共凝縮モデル

が提案されている［２９‐３１］．この手法は，粒度分布におけ

る粒子サイズ空間を離散化し，粒子はこの離散点上にのみ

存在するというモデルである．均一核生成，粒子間凝集，

不均一凝縮によって粒子は生長するが，離散点上にしか存

在できないため，隣接した離散点に分配され，離散点上の

粒子数が増減することで粒子生長現象が表現される．

プラズマによるナノ粒子の生成量の限界を知るには，原

料によって低下するプラズマ温度の考慮したモデリングも

必要となる．工業的に用いられている100 kW級のRF熱プ

ラズマで酸化物原料を蒸発させる場合には，20［g min－1］

程度の原料供給でプラズマが不安定になる［３２］．この場合

はプラズマのエネルギーの５％を利用しているにすぎな

い．このようなRF熱プラズマによるナノ粒子合成の限界

と問題点を明らかにできることがモデリングを行うことの

意義である．

２．９ まとめ
熱プラズマの新たな可能性を見出し，産業的応用への展

開を拓くためには，数値シミュレーションは不可欠であ

る．プラズマを数値シミュレーションの対象とした場合に

は，プラズマを構成する電子，イオン，中性粒子のそれぞ

れの挙動を考慮することが必要であるが，熱プラズマの場

合には，個々の粒子の挙動ではなく，電磁熱流体としての

取扱いが中心となり，工学的な流体工学の延長としてのア

プローチとなる．

熱プラズマを用いるプロセッシングでは，単に熱プラズ

マを高温熱源として扱っている例がほとんどであるが，最

近は熱プラズマの高温効果に加えて，非平衡効果をうまく

使うプロセスが開発されつつある．この場合には，電磁熱

流体として熱プラズマを捉えるだけでは不十分であり，

個々の構成粒子の挙動を考慮した数値シミュレーションも

重要となる．

本章で取り上げなかったが，熱プラズマを連続流体とし

て扱う場合に避けることができない問題として，乱流モデ

ルの取扱いがある．�-�モデルを用いた数値シミュレー

ションが多く行われているが，熱プラズマに対して�-�モ

デルが適用できるかどうかの検討はほとんど行われていな

い．

また，準安定励起状態を考慮した熱プラズマのモデリン

グも重要な課題である．熱プラズマの輸送特性には励起状

態の影響が無視できないことが報告されており［３３］，準安

定励起状態を考慮した輸送特性の推算方法を確立し，電磁

流体としてのモデリングを開発することが必要である．
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