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In order to make clear diffusion and fusion process of carbon clusters in a hot-gas atmosphere under 
micro-gravity, the growing process of carbon particles is measured by the laser-Mie-scattering method.   We 
could measure scattered signals from the particles at two scattered angles.  And the particle size is estimated 

by the Mie-scattering theory.  Under micro-gravity, larger carbon particles are produced in the hot gas sphere. 

 
１．はじめに 

 高温ガス中に原料原子・分子を導入し、高温気相反応によ

りクラスターや微粒子を合成することができる。この反応過程

は重力（熱対流）に大きく依存し、冷却時間や拡散時間が変

化する。よて、無重力で新しい反応のパスを見いだせれば、

新しい微粒子や高品質微粒子を合成できる可能性がある。こ

こでは、単層炭素ナノチューブ（SWNT）のヘリウムガス中合

成を取り上げ、無重力で高品質・長尺ナノチューブの合成の

可能性を探っている。これまで、無重力・無対流条

件で効率的な SWNT の合成成果を得ている。[1, 

2] 今回、無対流条件での炭素微粒子の気相成長

過程を、レーザーミー散乱法 [3, 4] を用いてその

場測定する実験を試みた。そして、測定データとミ

ー散乱理論から微粒子サイズを見積もることができ

た。微粒子サイズの時間・空間変化や放電パラメー

タ依存性を得ることができ、通常重力条件と比較す

ることができた。この研究における無重力効果は、 

１） 熱対流が無い為、粒子はランダム熱拡散となり、
長時間の高温反応が得られる。冷却速度が遅

い。 

２） 熱伝達が下がり、球対称・大体積の高温ガス球
を実現できる。よって、反応空間が格段と広がる。

[5]    である。 

 図１は、アーク放電で炭素原子と触媒金属を昇華させた時、

高温ガス中で、微粒子がどのように融合し、ナノチューブが

成長するかを推測したモデル図である。約3000 K のガス中

触媒微粒子の表面から放射状にSWNTが成長すると推測さ

れている。そして、その過程は1000 K 以下の低温では止ま

ってしまう。今回、3000 K以下の低温でナノチューブ・炭素粒

子・触媒粒子が凝集した集合体のミー散乱を測定した。nm-

Fig.1  Production model of SWNTS. 
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サイズのSWNT・1本の成長を散乱で計測することはできな

い。 

 

２． 実験装置と方法 
 図 2 にミー散乱用アーク放電装置の概略が示されている。

直径 6.5 inch、高さ 270 mm（容積約 1.8 L）のステンレス鋼 
製容器を用いる。 6 mm 角の炭素陽極と直径 8 mmφの炭

素陰極を用いて直流アーク放電を行う。ここに、放電電流 Id= 

20- 70 A, 放電電圧 Vd= 15-30 V、ヘリウム圧力 p= 10-80 

kPa、ギャップ長 dG= 5-10 mm である。 グリーンレーザー 

(λ= 532 nm, パワー 0-200 mW)は 1 kHz と 2 Hzで２重パ

ルス100%変調されている。直径約 3 mmのレーザー光線は

底部からアーク中心を通って上方に入射される。 z 方向指

定場所からの散乱光 (90 度散乱と15度散乱) は石英光ファ

イバーで受光され（集光レンズと狭帯域フィルター付き）、光

電子像倍管にて電流信号に変換される。強いアーク光を除
去する為に ロックインアンプが用いられる。 

 この装置がグラマン G-II ジェット機に搭載された。図 3 に

その写真が示されている。奥のラックの上側に反応容器、下

側にレーザーが固定されている。手前のラックには放電電源、

2 台のロックインアンプおよび記録計がセットされている。弾

道飛行時、2 g0→ 0 g0 時にアークをオンとし、測定を行い、 

0 g0 → 1.5 g0 後にアークをオフする。得られた 2方向の散

乱強度データの比より、散乱点での微粒子サイズを見積もる。

通常p(He)= 40 kPa、放電電流 Id= 40A、散乱点z= 2 cm (アー

ク中心より上方の位置)にて測定を行った。 

 

3. 計算 

 ミー散乱強度は古典的散乱理論を用いて数値計算した。[6] 

ここでは誘電体球から散乱モデルを用いた。図4は、散乱角

 

Fig. 2  Schematic of experimental setup. 
. 

Fig. 3  Photograph of the equipment set in the GII jet plane. 

Fig. 4  Mie-scattered intensity vs. particle diameter at the 
two scattering angles (a). The intensity ratio vs. particle 
diameter (b) .  (Calculation). 

(a) 

(b) 
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15 度と 90 度の散乱強度の粒子径依存性の計算結果であ

る。ここに、波長λ= 532 nm、屈折率 n= 1.5 を仮定している。

粒子径が大きくなると、おおよそ散乱強度は減少している。２

強度の比と粒子径の関係を測定した結果が図４(b) に示され

る。粒子直径 ｄ＝0.02μm ‒ 0.7μmの範囲で単調な関係が

あり、強度比より粒子径を見積もることができる。この波長の

散乱では、粒子の測定範囲はこの範囲に制限される。 

 

4．実験結果 

 装置側面の覗窓より、発生微粒子のミー散乱光を観察でき

る（ビデオ録画を行った）。無重力条件では、微粒子はアーク

の周りで非常にゆっくりしたランダムウオークを行っている。

その速さは 1 mm/s 程度であり、微粒子雲の広がりは球対

照的であった。一方、地上実験では、微粒子の動きは単調で

あり、細い帯となって、 1 m/s 程度で上方に流れている。粒

子存在部分は、アーク上方に限られる。動画からも微粒子運

動の大きな差異を確認できる。 

 弾道飛行において散乱強度比の圧力依存性測定し、散乱

点 z= 2 cmでの散乱強度比と粒子径を見積もった。結果が図

5(a) に示される。図5(b) は地上での対照実験結果である。こ

こに放電電流 Id= 40 A、λ=532 nｍである。無重力条件にお

いて直径が圧力と共に 0.65 μmまで徐々に増大している。

一方、地上実験では、圧力と共に減少する傾向に有り、0.16 

μm まで小さくなっている。無重力条件では、拡散速度が抑

えられ、長い反応時間が可能である。一方、地上重力条件で

は熱対流速度が圧力と共に増大し、反応時間を抑えていると

考えられる。 

 次に、粒子径の放電電流依存性を測定し、その結果を図6

に示した。ここに、He圧力 p= 40 kPa、λ= 532 nｍである。無

重力条件 (a) では放電電流と弱い関係に有り、直径が 0.4 

μm 程度である。しかるに、地上重力条件 (b) では、直径が

放電電流と共に減少し、0.13μm 程度になっている。やはり、

(a) 0 g0 

(b) 1 g0 

Fig. 5 The scattered intensity ratio & estimated 
diameter vs. He pressure under 0 g0 (a) and 1 g0 
(b).  Id= 40 A & z= 2 cm. 

Fig. 6 The scattered intensity ratio & estimated 
diameter vs. discharge current under 0 g0 (a) and 1 g0 
(b).  p= 40 A & z= 2 cm. 

 

(a) 0 g0 

(b) 1 g0 
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大きな入力パワーが対流速度を増やし、反応時間を短くして

いるのでないかと考えられる。 

 散乱位置と粒子径の関係は、無重力条件で測定された。図

７は、アーク中心からの上部位置 z に対する散乱強度比と

粒子直径の関係である。粒子は z= 1 cm 付近から増加を始

め、z= 4 cm まで単調に増大している。つまり、低温領域で

粒子が徐々に冷却されると広い空間でクラスターが集合体を

作っていると受け取れる。 

 これらの実験に対応し、合成された試料のSWNTについて

アーク上方 z= 0 cm, 1cm, 10 cm にて試料を捕集し、ラマン

分析を行った。その結果、 

１）無重力条件ではG/D比（グラファイト相と乱層の強度比）が

常に大きく、欠陥の少ないSWNTが得られている。また、アモ

ルファス的信号も小さい。一方、地上重力実験では、G/D比

が 0.5 に近く、乱れた炭素結合がめだつ。また、アモルフ

ァス的信号も大きい。 

２）SWNTの径方向呼吸モードについては、無重力条件で z= 

0 cmからはっきり検知されており、広い範囲での合成が確認

される（直径は 1.40 nmと 1.26 nm）。一方、地上重力条件で

は、z= 0 cmで信号が無く、やや上方で合成が起きている（直

径は1.26 nm が支配的）。 

 

５. 考察とまとめ 

◎ パルス２重変調グリーンレーザーとロックインアンプを用
いて、アーク光の影響を抑え、レーザーミー散乱光を測定

することができた。 

◎ アーク上方 z= 1-4 cm の位置で15度散乱と90度散乱の
光を測定し、その強度比から散乱点での粒子直径を見積

もることができた。 

◎ 装置をグラマンG-II ジェット機に搭載し、20秒の無重力
条件で散乱光と記録することができた。 

◎ 無重力条件と地上重力条件で、明らかに異なった微粒子
の動きをビデオ記録することができた。 

◎ 粒子直径は、無重力条件で大きく、パラメータ依存性が小
さい。一方、地上重力条件では、対流が直径の増加を抑え

ているように見える。 

◎ ラマン散乱測定より、無重力条件では、アークプラズマ端
からSWNT合成が行われている様である。そして、SWNT、

触媒、炭素粒子集合体がその周りで効率的に凝集してい

る。 

◎ この測定では、球状誘電体が計算モデルである。実際は、
非球形・多孔質の綿状粒子と見なせる。非球体での散乱に

ついて検討し、補正が必要と思われる。このミー散乱法で

は、測定できる粒子径が10 nm-700 nm の範囲である。より

広い範囲での測定の可能性を検討している。 
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Fig. 7 The scattered intensity ratio and estimated 
diameter vs. scattering position.   Id= 40 A & z= 2 cm. 
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