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まえがき

高エネルギー物質研究会は，エネルギー物質に関する研究の基盤強化および利用促進を図るべ

く平成２１年度より精力的かつ継続的に活動を推進している。

本研究活動は、これまで宇宙航空研究開発機構宇宙科学研究所宇宙工学委員会所掌の先進的固

体ロケット技術実証ワーキンググループの研究活動の一部をなし、また学術的には（一社）火薬

学会の研究活動として進めてきている。研究課題の一部は、昨年度より経済産業省の公募事業で

ある、宇宙産業技術情報基盤整備研究開発事業「民生品を活用した宇宙機器の軌道上実証」の助

成を受けて進めており、３年計画の２年目となった。取り扱っている研究課題は、（１） 系イ

オン液体推進剤および（２）固体推進薬連続捏和技術の研究である。

今年度は上記の２つの研究テーマについて以下の課題を中心に検討を実施した。

（１） 系イオン液体推進剤の研究

レーザによる推進剤の着火技術の実現に注力した。レーザの波長、出力、ビーム径などを

パラメタに、着火条件を探った。一方、液体推進剤については、基本組成の検討に加えて着

色を目的とした微量添加剤のレーザ着火に及ぼす効果についても検証を行っている。

（２）固体推進薬連続捏和技術の研究

固体推進薬の捏和工程に人工筋肉のメカニズムの導入可能性を検証した結果、同規模のプ

ラネタリミキサと同等の捏和状態になっていることが定性的に確認されたことを踏まえ、人

工筋肉捏和装置の設計改良および連続製造を見据えた原料投入方法を検討した。合わせて捏

和の程度と捏和操作時間の相関を理解するために、推進薬スラリを一定時間ごとに抽出し、

大粒子のスラリ中での配置状態を 線 の画像解析で調査した。

いずれの技術についても近い将来の開発およびシステム実装を目指して研究が進められている。

そして、これらは現存しない新しい技術であることから、今後の成果は当該分野に大きな影響を

及ぼすものと期待している。

平成 29 年 3 月 
宇宙航空研究開発機構 宇宙科学研究所 

羽生 宏人 
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松永 浩貴*1，塩田 謙人*2，伊里 友一朗*2, 5，勝身 俊之*3，羽生 宏人*4, 5，野田 賢*1，三宅 淳巳*5 

 

Research and development of new rocket propellants using ionic liquids 
 

Hiroki Matsunaga*1, Kento Shiota*2, Yu-ichiro Izato*2,  

Toshiyuki Katsumi*3, Hiroto Habu*4, 5, Masaru Noda*1, and Atsumi Miyake*2, 5 

 
 

ABSTRACT 
 

 We have been focusing on use of ionic liquids as a new rocket propellant for a thruster 

based on high energetic materials in order to replace of hydrazine. Energetic ionic liquid propellants 

(EILPs) are expected to have high energy and low toxicity because EILPs are solvent-free and 

low-volatility liquid. On the other hands, there are many problems to development of EILPs due to 

characteristics of ionic liquids. The most important problem is ignition method. We are studying new 

method including laser ignition. 

 
Keywords: Energetic Ionic Liquid Propellants (EILPs), High Energetic Materials, Ammonium 

Dinitramide (ADN), Thruster, Laser Ignition 

 
 

概 要 
 

我々は高エネルギー物質を基剤としたイオン液体の推進薬への適用に着目した。イオン液

体推進剤（EILPs）は溶媒を含まず低揮発性であることから，高性能低毒性推進剤として期

待できる。一方，EILPs はイオン液体特有の物性により様々な要素技術の開発が必要とされ

る。特に重要な課題は点火手法である。我々はレーザー点火をはじめとした新規点火手法

の検討を進めている。 
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1. はじめに 
 

宇宙空間におけるロケットや人工衛星の姿勢制御には，スラスタと呼ばれる小型エンジ

ンが用いられる。1 液スラスタ用の燃料としては，ヒドラジンが汎用であるが，毒性の高さ

や蒸気の可燃性などにより，特殊作業の介在や漏えい防止の監視が必須であり，その運用

性低さがロケット打上げコストの増大を招いている。宇宙機の運用性向上のため，推進剤

の低毒化が強く求められている。 

筆者ら高エネルギー物質研究会では，高エネルギー物質，特にアンモニウムジニトラミ

ド（ADN，NH4N(NO2)2）
1)を基剤とした推進剤によるヒドラジンの代替に着目した。ADN

はヒドラジンと比較して毒性が低く，エネルギー密度が大きい物質であることから，実用

化できれば推進剤の低毒化だけでなく，スラスタの小型・軽量化にもつながり，ロケット

打上げコストの削減が期待できる。一方で ADN をはじめとした高エネルギー物質は，一般

に室温で固体であり，何らかの方法で液体とする必要がある。現在の主流は，水やメタノ

ールなどの溶媒を用いた液体化である 2)が，筆者らは他の物質との共融による液体化に着目

した。これは Deep Eutectic Solvents（DESs）と呼ばれるイオン液体の一種である 3)。イオン

液体は，低揮発性で室温付近の幅広い温度範囲で液体であるという特徴を持ち，一般には

溶媒や電解質としての利用が期待されている。一方，高エネルギー物質の組み合わせで可

燃性 DESs を調製し，「高エネルギーイオン液体推進剤（EILPs）」として適用できれば，

取り扱いが容易（固体同士の混合のみで調製でき安全に合成可能，低揮発性であり蒸気の

吸引や爆発の危険性が非常に低い）かつエネルギー密度が高い（溶媒分のロスがない）推

進剤となり得る。 

我々は ADN を基剤とした EILPs の実用化を目的として組成を探索し，ADN（融点

92-93 °C）にモノメチルアミン硝酸塩（MMAN，110 °C）と尿素（135 °C）を混合すると室

温で安定な液体となる組成が存在し，化学平衡計算上ではヒドラジンより高い性能を有す

ることを報告した（Fig.1）4)。 

EILPs はこれまでと全く異なる推進剤であるため，これを実用化することは推進剤の低毒

化，高エネルギー化のみならず，スラスタに搭載される多くの要素技術を一新することを

意味する。その中で特に重要となるのは EILPs の点火である。ヒドラジンを用いた現行の 1

液スラスタでは触媒による分解を採用しているが，EILPs は溶媒を含まない酸化剤と可燃剤

の混合物であり，火炎温度の高い燃焼反応が起こる（平衡計算では 2650 K）ため，触媒を

用いるのは困難である。そのためイオン液体に適した新たな点火方法が必要である。触媒

に代わる点火様式としてはスパーク放電，レーザー，マイクロ波，放電プラズマなどが候

補である。筆者らはその中で，レーザーを用いた点火を第一候補として選定した 5)。レーザ

ー点火の大きな利点は推進剤とスラスタ材が非接触で点火可能なことである。これにより，

推進剤との接触によるスラスタ材料劣化の防止（長寿命化），燃焼室と電気系統との隔離

による安全なシステム構築が可能となる。推進剤への高エネルギー物質の適用，スラスタ

This document is provided by JAXA.



高エネルギー物質研究会　平成28年度研究成果報告書 3

  

へのレーザー点火の実装は世界中で注目が集まっており，EU における科学技術・イノベー

ション政策である Horizon 2020 でも重要課題として挙げられている 6)。筆者が本年度参加し

たスウェーデン防衛研究所（FOI）主催の高エネルギー物質のワークショップ（New Energetics 

Workshop）でも関心の高いテーマであった 7-10)。しかし，1 液スラスタにおいて液体推進剤

の点火に至った例はなく，基礎研究の積み重ねが必要な段階である。そこで筆者らは本年

度，ADN 系 EILPs の点火を目標とし，EILPs の物性研究および液滴の着火性評価などによ

り，点火に適した条件を探索してきた。本稿では，ADN 系 EILPs のレーザー点火に向けた

研究開発状況について述べる。 

 

[H3CNH3]+[NO3]-

ADN
(Ammonium dinitramide)

m.p.=92 °C

MMAN
(Monomethylamine nitrate)

m.p.=110 °C

Urea
m.p.=134 °C

Oxidizer Fuels

Eutectic

 

Fig.1 EILPs 調製の様子 5) 

 

 

2. ADN 系 EILPs のレーザー点火に向けた研究 
 

2.1 EILPs の物性研究 

推進薬として使用するイオン液体には，基礎特性（低融点，高密度，低粘度など），安全

性（低感度），貯蔵安定性（長期間安定），推進性能（高エネルギー，高比推力），毒性（低

毒性）といった性質が優れていることが望まれる。EILPs のデザイン段階において，これら

が予測できれば，要求される性質を有した EILPs を調製することが容易になる。昨年度まで

の化学平衡計算による推進性能予測，熱分析や量子化学計算による ADN と共融し，低融点

イオン液体となる物質の種類や特性把握などの成果 4, 11)を踏まえ，本年度は熱力学的なパラ

メータと化学的な分子間相互作用パラメータを組み合わせた予測式を用い，数点の熱分析試

験から ADN を含む任意組成の融点を予測可能になり，ADN/MMAN/尿素系では実験値とも

概ね一致した。さらに，化学平衡計算による推進性能の計算結果と合わせることで，高性能，

低融点な EILPs の組成探索を行うことができるようになった 12)。 

また，EILPs の着火性向上のため，添加剤の検討も進めている。添加剤の役割は，反応促
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進（反応速度や発熱量の向上など）およびレーザー吸収率の向上（着色）である。本年度は

熱分析，オープンカップ試験，分光分析などを通して添加剤の選定を進めた 13, 14)。 

 
2.2 レーザー点火試験 

レーザー点火には主に，光反応，ブレイクダウン，加熱といったメカニズムが挙げられ

る（Fig.2）。光反応による点火では，ある特定の波長のレーザーを照射することでその波

長に吸収波長をもつ分子が選択的に励起され，励起された分子が解離してラジカルを生成

し，燃焼反応が促進されて着火に至る。ブレイクダウンによる点火では，パルスレーザー

をレンズなどで微小面積に集光するとブレイクダウンを起こしてプラズマを生成し，そこ

で生じる衝撃波をきっかけに点火に至る。加熱による点火では，レーザー（主に連続光レ

ーザー）を照射して試料を加熱と熱分解や気化が起こって高温の可燃性混合気を形成し，

それが着火する。 

 

 

ブレイクダウン

加熱

光反応

着火

着火

光子 ラジカル 反応活性化

着火

プラズマ発生

光子 自由電子

レーザー光

レーザー光

レンズ

温度上昇

可燃性蒸気

試料分子

試料

励起分子

解離

衝撃波
(断熱圧縮)

 
Fig.2 レーザーによる点火メカニズムの種類 

 

1 液推進スラスタへの適用はどの方式でも実現に至っていないため，現在はそれぞれの様

式の実現可能性を検討している。着火性については 2.1 で見いだされた組成について，Fig.3

に示すような密閉容器内で EILP 液滴へのレーザー照射を行い，高速度カメラによる観察，

生成ガスの同定および圧力測定により評価を行っている。現在までにブレイクダウンによ

る点火では，パルスレーザー照射後ただちに液滴が飛散し，部分的にガス化する様子をと

らえることができた 15, 16)。加熱による着火については，Fig.4 のような発光や圧力上昇を伴

う反応（燃焼反応）が観測される EILP の組成が存在することがわかった 13)。以上の検討に

より，EILP のレーザー点火が実現可能であることが示された。現在は着火メカニズムの解

析，組成や入熱量といった着火条件の定量化，そして運用環境に近い雰囲気における反

応挙動の観測を進めている。 
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Fig.3 EILP 液滴のレーザー点火試験装置     Fig.4 EILP 液滴点火の様子 

 

 

3. まとめ 
 

筆者ら高エネルギー物質研究会では，ヒドラジンに代わる液体推進剤として EILPs に着

目し，実用に向けた基盤研究を進めている。EILPs の実用化により推進剤の低毒化，高性能

化の実現だけでなく点火方式などのシステムの一新も図る。本稿では，特に重要な要素技

術である点火について，現在の研究開発状況をまとめた。これまでの物性研究や着火性の

評価から EILPs 調製の指針およびレーザー点火の実現可能性を示した。今後は着火条件の

詳細を明らかにし，新点火システムを実装したスラスタの設計・製作を進める。 
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イオン液体推進剤の研究動向 

 

伊里友一朗*1,2, 三宅淳巳*2 
 

A review on research trend on energetic ionic liquid propellants. 

 

Yu-ichiro IZATO*1 and Atsumi MIYAKE*1,2 

 

ABSTRACT 

The paper presents research trend on energetic ionic liquid propellants (EILPs) in the world. We reviewed the 

literatures and reviews on such fields. Recently, researchers has arrived at agreement on appropriate propertied of 

EILPs. There are two type of EILPs, monopropellants and bipropellants. For developing bipropellant, researches 

have explored the hypergolicity ionic liquid with nitric acid or N2O4. In fact, some types of ionic liquids have a 

hypergolicity and the mechanism have been investigated. Development of monopropellants has lagged behind that 

of bipropellants. However, the new promising EILPs for monopropellant, so called AF-315E, has been reported 

from U. S. researchers, recently. In this paper, we reported such trends on developing EILPs. 

 

Keywords: Energetic ionic liquid propellants (EILPs), Required performances, monopropellants, bipropellants, 

hypergolic 

概要 

 

本稿の目的は，エネルギーイオン液体推進剤(EILPs)に関する研究動向をレビューし，我々の研究の位

置づけを再確認することである．世界的に EILPs に関する研究が進むにつれて，EILPs に対する要求物

性も定まってきた．世界の EILPs 開発は 2 液推進系と 1 液推進系の 2 つの流れがある．2 液推進系開発

においては，(発煙)硝酸や四酸化二窒素混合による自己着火(Hypergolic)組成の探索と評価が主な研究課

題である．いくつかの Hypergolic 組成が既に報告されており，メカニズムの検討をなされている．1 液

推進系開発は 2 液推進系に対して遅れていた．しかし，最近は AF-M315E と呼ばれる 1 液推進系 EILPs

が報告され始めた．これら研究動向を本稿にまとめた． 
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1．はじめに 

 

近年，高エネルギー物質をイオン液体化した物質，もしくは高エネルギー物質と同様の分子構造を有

したイオン液体(ここでは Energetic Ionic Liquids； EILs と総称する)に関する合成と評価に関する研究が

多く行われるようになってきた．それら研究は，イオン液体の有する低蒸気圧・高密度・高安定性・高

デザイン性の利点を有した新たなエネルギー物質創造に関する研究である．EILs の用途としては，軍

用・産業用の一次/二次爆薬やガンプロペラント，宇宙機推進剤など様々である．本稿では，宇宙機推進

剤としての EILs すなわち Energetic Ionic Liquid Propellants (EILPs)の研究動向について，ここ最近の文献

を調査してまとめた． 

 

2．EILPs 種と EILPs の合成方法 

 

EILPs を構成するイオン液体はアニオンとカチオンの組み合わせによって目的物性をデザインできる

ことが魅力である．EILPs のカチオンとして多く使用されるのが N-ヘテロ芳香族環化合物，アンモニア

誘導体であり，imidazolium，triazolium, tetrazolium, ammonium, iminium, triazanium，hydrazinium である．

一方，アニオンは azolates, dicyanamides, dinitramides, nitrocyanamides, cyanoboronate, nitrocyanomethanides, 

methanesufonates, bis(trifluromethylsulfonyl)imide, picrates, nitrates, perchlorates,azides, borohydrides, 

cyanoborates, metallic nitro complexes などが選ばれる 1-4)． 

 EILPs の合成基本戦略としては，高エネルギー物質自体のイオン液体化である．これは硝酸，過塩素

酸，ジニトラミド酸など種々の強酸に溶解させることでイオン液体化する方法である．酸に溶解しない

イオン液体の場合はクロロメタンなどの極性溶媒に溶解させ，イオン交換する手法もある．これまで数

多くの EILs が合成され，評価されてきた．合成法の詳細や各種物性値に関しては総説記事 1-4)を参照さ

れたい． 

 これら既存の合成法の最大の問題点は，大量生産性にあると筆者は考える．EILs に限らず，イオン液

体応用における最大のネックは，高純度のイオン液体をいかに大量生産するか，である．イオン性であ

るイオン液体は水や極性溶媒との親和性が高いため，精製が困難である．これがイオン液体全体の製造

コストを増大させている．製造性の観点からすると，筆者らの高エネルギー物質研究会が実用化に取り

組んでいる共融型イオン液体 5)は有利である．原料は全て固体であり，それらを単純混合することでイ

オン液体を製造することができるからである． 

 

3．イオン液体推進剤としての要求物性・性能 

 

 液体推進剤として利用するための望ましい物性として，融点，密度，粘度などの物理物性に加えて，

着火感度や摩擦感度，熱安定性などのフィジカルハザード情報，および毒性情報も重要となる．これら

物性に関して，世界の研究者間でマイルストーンとなる数値に関する合意がされつつある．一例を Table 

1 に示した 3)．着目すべきはフィジカルハザード情報である．これは推進剤輸送を考える際に重要であ

り，国連の危険物輸送基準をクリアできれば，通常の化学物質と同等の取り扱いが可能となり，ハンド

リングコストが大幅に削減されるからである．このように EILPs 開発においては主用途の燃焼性能を向

上させる一方で，安全物性の観点から研究が進められている． 
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Table 1. EILPs としての要求性能 

物性 要求値 

融点 < -40 oC 

表面張力 < 100 dyne cm-1 

密度 > 1.4 g cm3 

粘度 可能な限り低く 

水との反応性 安定 

打撃・衝撃感度 > 5J 

摩擦感度 > 120 N 

静電気感度 > 5000V at 0.25 J 

分解温度 > 150 oC 

75 oC 等温貯蔵安定性 < 1 % loss (24 h) 

生成熱 可能な限り大きく 

燃焼熱 > 25 kJ g-1 

LD50 (Lethal dose 50) > 0.5 g kg-1 

AMES 活性 陰性 

 

 

4．2 液推進系の研究動向 

 

2 液推進系は自己着火により高温ガスを生成し，推力を得る推進システムである．現在，酸化剤(四酸

化二窒素や発煙硝酸など)との混合により自己着火性を示す高エネルギーイオン液体が多く発見されて

いる 2,3) ．自己着火性を有するイオン液体の多くはアニオンが dicyanamides, nitrocyanamide, 

cyanoborohydrides によって構成される．例えば，文献 6-9)などを参照されたい． 

これら EILPs の自着火機構に関しても明らかになりつつある．上記 EILPs は分解過程でニトリルを生

成し，これが重合することで多量の重合熱を放出する．この重合反応を酸化剤(硝酸など)が促進し，重

合熱によって推進剤の分解がさらに加速され，自己着火に至ると一般的に考えられている 2)．自己着火

機構に関しては，理論・実験の両面からさらなる解析が試みられている．たとえば，Chambereau らの

2016 年の論文 10)では，dicyanamide 系イオン液体を対象に，TOF-MS を使用した生成ガス挙動のリアル

タイム計測に加えて，分子動力学計算や量子化学計算による反応機構解析を行っている．その結果，

dicyanamide が硝酸による攻撃を受けて，HNCO，N2O，H2O に分解することを提案している．HNCO は

重合により多量体を形成する． 

最近は，これらメカニズムを基にした計算化学手法による自己着火性イオン液体のスクリーニング手

法なども報告されるようになってきた．単純なものでは，燃料であるイオン液体の HOMO(最高占有軌

道)と酸化剤である硝酸の LUMO(最低非占有軌道)の差と，イオン液体の生成熱および燃焼熱を組み合わ

せることで自己着火性イオン液体をスクリーニングするものがある 11)．本手法は，硝酸による酸化され

やすさを HOMO-LUMO 間のエネルギー差で評価し，反応した際のエネルギー放出を生成熱もしくは燃

焼熱で評価している．その他，種々の反応性を代表するパラメータを取り込んだ着火遅れ時間予測スク

リーニング手法なども提案されている 12)．このような研究例は自己着火メカニズムに関する詳細な理解

が得られてきたことを意味する． 

2 液推進系 EILPs 開発では，着火遅れ時間が最も重要な性能パラメータとなる．2 液系推進剤におけ
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る着火遅れ時間とは 2 液を混合した時点から着火に至るまでの時間である．着火遅れ時間に関して，宇

宙機制御を達成するための適切な遅れ時間として 5 ms 以内が要求されている 3)．最適な物性値を有し，

かつ 5ms 以内の着火遅れを達成する EILPs 合成と評価に関する研究が世界中で進行している． 

 いくつかの自己着火性を有するdicyanamide, nitrocyanamide, cyanoborohydride系イオン液体で着火遅れ

時間 5 ms を達成するものが報告されている．しかし，これらイオン液体の喫緊の課題は安定性である．

高い自己着火性を有する半面，安定性がトレードオフで失われてしまっているのである．これらイオン

液体の安定化に関する研究報告も多くされるようになってきている 13,14)． 

ADN を構成するジニトラミド酸イオンから構成される EILs で自己着火性のある組成は発見されてお

らず，その発見が求められている 2)．しかし，ジニトラミド酸の分子構造から考えると，分解過程でニ

トリルが生成されにくいため，上記 EILPs とは異なる自己着火性メカニズムを模索する必要があると筆

者は考える． 

 

5．1 液推進系の研究動向 

 

1 液推進系 EILPs の開発は 2 液推進系に比べて遅れてきた．その要因は，前項で述べた通り着火方式

の開発が困難であるからである．また多くの EILPs は融点を下げるために分子の基本骨格に大きな置換

基を導入した結果，単位質量当たりから得られるエネルギー量が低下してしまう．そのため単成分で必

要な燃焼性能を得られないことも開発が遅れている一因である．単一物質で推進剤として有望な高エネ

ルギー物質の多く(ADN, HAN など)は常温で固体である．しかし，先述の通り溶媒を用いて液化するこ

とは望ましくない．そこで本研究会は共融現象を応用した高エネルギー物質，特に ADN の液体化に関

する研究と 1 液推進系への展開に関する研究に取り組んできたのであった 5)． 

1 液推進剤開発は 2 液推進系と比較して遅れていると述べたが，最近，アメリカの研究グループ(NASA

など)より AF-M315E と呼ばれる有望な 1 液推進剤が報告され始めた 15)．AF-M315E 推進剤は硝酸ヒド

ロキシエチルヒドラジン (HEHN; [HOCH2CH2N2H4]+[NO3] － )と硝酸ヒドロキシルアミン (HAN; 

[NH3OH]+[NO3]－)の混合物である．各種物性と性能値を Table 2 と 3 に示した 15)．これら単体の融点はそ

れぞれ HEHN; 57 oC, HAN; 44 oC16)であり共融現象により液化していることが示唆される．現在は

AF-M315E を使用した推進システムは触媒燃焼器を採用している 15,17)．本推進剤に関する学術論文はま

だ少ないが，今後の動向を抑えておく必要があると筆者は考える． 

 

 

Table 2. AF-M315E とヒドラジンの比較 

物性 AF-M315E Hydrazine 

真空比推力 [lbf-sec/lbm] 

(ノズル開口比 = 50 :1, 圧力= 300 psi) 

266 

(理論値) 
242 

密度 [g cm-3] 1.465 1.021 

蒸気圧 [torr] < 0.1 14.3 

融点 [oC] < -22 1 
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Table 3. AF-M315E の物性・安定性 

物性  

75 oC 等温貯蔵安定性 0.24 wt.% loss (24 h) 

打撃・衝撃感度 60 kg-cm 

摩擦感度 300 N 

爆ごう性(カードギャップ試験) なし(< 24 カード) 

静電気感度 1 J 

蒸気の毒性 低毒性 

 

 

6．まとめ 

 

高エネルギー物質を使用したイオン液体推進剤の研究動向について本稿にまとめた. 研究を進める上

では世界的な研究動向を抑え，その中における位置づけを常に確認する必要がある． 
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パルスレーザーを用いた低毒一液推進剤の点火に関する実現可能性評価 
 

勝身 俊之*1, 古澤雅也*1 

 

Feasibility study on ignition of green monopropellant using a pulse laser 

 

Toshiyuki Katsumi*1, Masaya Furusawa*1 

 

 

ABSTRACT 
 

Monopropellant thruster has been widely used as a reaction control system of a satellite, 

spacecraft and so on. Currently, HAN-based and ADN-based green monopropellants have been 

researched and developed as an alternative of conventional hydrazine monopropellant because 

hydrazine has high toxicity. These monopropellants cause combustion because these contain an 

oxidizer and fuel, and flame temperatures are higher than the hydrazine. For a ignition and 

combustion methods, high resistance to such combustion environment as high temperature and 

oxidation atmosphere is necessary. We focused on laser ignition which has high durability in a 

combustion environment. As one of feasibility studies, ignition tests of a HAN-based 

monopropellant droplet were performed in a closed chamber using a pulse laser. We measured inside 

pressures of the chamber and analyzed product gases with several different laser energies. As the 

result, it was found that propellant droplet can decompose and gasify partially by pulse laser. 

 

Keywords: Hydroxylammonium nitrate, Green monopropellant, Laser ignition, Droplet, Pulse laser 

 

 

概要 
 

宇宙機の姿勢制御などに用いられる 1 液スラスタでは，現在，推進剤としてヒドラジン

が使用されているが，高い毒性を有することから，近年，Hydroxylammonium Nitrate（HAN）

や Ammonium Di-nitramide（ADN）を主剤とする低毒 1 液推進剤の研究開発が活発に進めら

れている．これらの低毒 1 液推進剤は酸化剤成分と燃料成分を含み燃焼を伴うことから，

高温酸化雰囲気において高い耐久性を有する点火方法・燃焼制御方法が必要である．そこ

で，高温酸化雰囲気において劣化や損耗のほとんどないレーザー点火に着目した．本研究 
 
*1 長岡技術科学大学大学院 機械創造工学専攻 

(Department of Mechanical Engineering, Nagaoka University of Technology) doi: 10.20637/JAXA-RR-16-006/0003
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*1
　　長岡技術科学大学大学院 機械創造工学専攻

　　(Department of Mechanical Engineering, Nagaoka University of Technology)
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Table1 SHP163������比� 

HAN �������� H2O ����� 

73.6 mass% 3.9 mass% 6.2 mass% 16.3 mass% 

 

Table2 SHP163�������N2H4�����性��比� 

※ ������力 Pc=0.7 MPa�推力��CF=1.875�NASA-CEA17)� 

 SHP163 N2H4 

密度 ρ [g/cc] @20°C 1.4 1.0 

凝固点 [K] <243 274 

比推力 Isp [s] * 276 233 

断熱火炎温度 [K]* 2394 871 

毒性 
LD50 経� [mg/kg] 500-2000 60 

LD50 経皮 [mg/kg] >2000 91 

 

2.2 実験方法 

���������������������推���液��点火���������

密�������液�������点火実験�実����実験������ Fig.1 ����

密����� 2�������� φ0.1 mm��������������点� HAN系 1液

推���SHP163��液�������������液��������� φ1.5 mm�� 1.8 

μL��������密���������������力� 101.3 kPa���温度� 25 ℃

���� 

 

 
Fig.1 ����点火実験������ 

 

���点火������������ Quantel製 EverGreen 145�Nd:YAG�������

������� 532 nm������ 10 ns������実験���Fig.1��������

������������点���170 mm�����SHP163�液�����������

���密������力�����������������力����Honeywell 製 
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FP2000 FPG2AN1AJ2G5G6A�������������OPHIR製 PE50BF-DIF-C��用�，

�������National Instruments製 NI 9205������� 1 kHz���������，
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Fig.2 Time histories of chamber pressure 
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Fig.3 Pressure time histories in the cases of single and double pulse laser 
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Table3 NOX concentration of product gas with laser energy of 30mJ 

Single shot Double shot 

1.8 ppm 2.2 ppm 
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ADN を基剤とした非溶媒系イオン液体のパルスレーザー点火検討 

伊東山 登*1，羽生 宏人*2 

 

Study for Ignition of ADN-based Solvent-free Ionic Liquid with Pulse Laser 
Noboru Itouyama*1，Hiroto Habu*2 

 

ABSTRACT 
 

ADN-based three-component non-solvent ionic liquid has good characteristics, low toxicity and high 

stability, and is suitable to apply for liquid propellant. On the one hand, its flame temperature is too 

high. In the case of contact-ignition, for example heater or catalyst, it is easy to break the engine 

system. From these reason, we focused on the laser ignition. It can achieve high energy density and 

non-contact energy input. In this study, we evaluated the possibility of combination ADN-based 

ionic liquid propellant and Laser ignition. As the result, it was found that propellant became gas 

compound from droplet with pulse laser. 

 

Keywords : Energetic Ionic Liquid Propellants (EILPs), Ammonium Dinitramide, Pulse Laser, 

Breakdown 

 

概 要 
 

 現在まで低毒性や貯蔵性に優れるといったメリットからアンモニウムジニトラミド 

(ADN) を基剤とした 3 成分系無溶媒イオン液体の液体推進薬応用が検討されてきた．しか

し，イオン液体推進剤は非常に高い断熱火炎温度を持つことから従来の接触的着火では耐

久性に問題が有る．そこでエネルギー密度の高さや非接触的なエネルギー入射が可能なレ

ーザーを用いた点火に注目した．本研究ではイオン液体の特徴である極低揮発性を踏まえ，

ADN を基剤とした 3 成分系無溶媒イオン液体推進剤のパルスレーザー点火の可能性評価を

実施した ． 
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1. はじめに 
 

 近年，様々なところで Green Propellant が研究されている 1)．Green Propellant に対する要

求項はその用途によって様々であるが，高い取扱い性，燃焼性の改善，高密度比推力化な

どいずれの研究についてもロケットエンジンや人工衛星の運用性の向上，また低コスト化

に大きく貢献するものとなる．このような背景から本研究では ADN を基材とした 3 成分系

無溶媒イオン液体の液体推進薬への応用を検討してきた 2-4)．従来使用されている液体推進

薬の代表である Hydrazine と本研究で取り扱っているイオン液体推進薬の物性値を Table 1

にまとめた． 

Table 1 各推進薬の物性値まとめ 

 
イオン液体を推進薬に応用する研究はいくらか報告されている．これらは Electricspray 

Thruster5)やElectric propulsion modeとChemical propulsion mode両方の動作が可能であるDual 

mode Thruster6)などの推進薬として検討されている．これらイオン液体推進薬の殆どは既成

のイオン液体，特にイミダゾール塩系に高エネルギー物質である硝酸ヒドロキシルアミン

や ADN を溶かしたものである．そのためイオン液体は溶媒として使用されており，推進薬

の物性は使用するイオン液体に大きく依存する．加えてこれらのイオン液体溶媒は比較的

融点が高いことや，構造の複雑さ故の燃焼性の問題，また非塩素フリーであることなどの

デメリットを含む．その点，本研究で取り扱う無溶媒イオン液体は 0℃ 近い融点や塩素フ

リーであることなど応用性に優れると言える．しかし，Table 1 の NASA-CEA による計算 7)

から分かる通り，断熱火炎温度が非常に高い．比推力は断熱火炎温度の√2 に比例するため，

断熱火炎温度が高いことは推進薬性能の向上を意味する．しかし従来の触媒着火やスパー

クプラグ着火 ，ヒーター着火を行う場合，この断熱火炎温度により高温酸化条件下に晒さ

れるため，接触的な着火では耐久性に問題がある．人工衛星の寿命はスラスタの寿命に直

結するため，長寿命な点火方法の検討は必須である． 

そこで本研究では非接触で且つエネルギー密度が高い，加えて減衰の少ないパルスレー

ザーによる点火に着目した．レーザー点火の場合，その機構は主に 2 つ考えられる．一つ

はラジカル生成による燃焼 8, 9) ，一つはブレイクダウンによるプラズマ生成が起こす燃焼
10-12)である．ラジカル発生には主にエキシマレーザーなど紫外領域のパルスレーザーが使用

Hydrazine ADN-ELIPs(442) ADN-ELIPs(631)
Density[g/cc] @20℃ 1.0 1.5 1.5
Freezing Point [℃] 1.4 0 25

Specific Impulse [s]* 233 250 285
Adiabatic Flame Temperature [K]* 871 1986 2640

Toxicity
LD50 Oral [mg/kg] 60 - -

LD50 Transdermal [mg/kg] 91 - -
*Calculation Condition : Pc = 0.7 [MPa],  Ae/At = 50

Hydrazine ADN-ELIPs(442) ADN-ELIPs(631)
Density[g/cc] @20℃ 1.0 1.5 1.5
Freezing Point [℃] 1.4 0 25
Specific Impulse [s]* 233 250 285
Adiabatic Flame Temperature [K]* 871 1986 2640

Toxicity
LD50 Oral [mg/kg] 60 - -
LD50 Transdermal [mg/kg] 91 - -

*Calculation Condition : Pc = 0.7 [MPa],  Ae/At = 50
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される．エキシマレーザーは気体レーザーで不安定且つサイズが大きいデメリットがあり

本研究目的には向かない．加えて紫外領域の発生を固体レーザーで起こす場合は 3～4 次も

しくはそれ以上の非線形光学効果によって獲得する他ない．この場合，得られる高次高調

波の強度は使用する結晶の光学特性や位相整合の度合いに依存する 13)ため，基本波からの

エネルギー減衰は避けられず結局のところ大規模なレーザーが必要となり応用が難しい．

一方ブレイクダウンでは波長依存性はさほど大きく効果を持たないため，応用性が高い．

ブレイクダウンによる点火はすでにレシプロエンジン 14, 15) やガスタービンエンジン 16)な

どの内燃機関や，液体酸素/液体水素 17)もしくは液体酸素/メタン 18)などの 2 液ロケットエン

ジンなどへの応用例が報告されている．本研究ではこれらの背景よりパルスレーザーを用

いたブレイクダウンによる点火をゴールとした． 

 しかし，ブレイクダウンによる点火の報告例は殆どがガスをターゲットとしている．本

研究で使用しているイオン液体はその代表的な特徴として極低揮発性を有する．そのため，

実際のスラスタの動作を考慮するとインジェクタなどによる噴霧を経た液は気化すること

なくレーザーが照射され何かしらの現象を起こすこととなる．液滴に対するブレイクダウ

ンの報告は非常に少なく，宇宙推進系でも HAN19, 20) などを基材とした推進薬の点火として

報告されているが，ガス化などに留まっており未だ点火の報告はない．そこで本研究では

パルスレーザーを入射した場合のイオン液体推進薬液滴の挙動を観察することにより，パ

ルスレーザーによる点火の実現可能性を検討した． 

 

2. 実験条件 
 

今回使用したレーザーは PIV-400 (λ = 532 [nm], f = 10 [Hz], パルス幅= 8 [ns], ㈱Spectra 

Physics)である．PIV-400 から出射されたレーザーはミラーを通り，集光レンズ f = 100 [mm] 

に経てアクリルセル (40×40×40 [mm]) の中へ集光される．詳細な光路図を Fig. 1 に示す． 

 

 
Fig. 1 光学系構成図 
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に大きく貢献するものとなる．このような背景から本研究では ADN を基材とした 3 成分系

無溶媒イオン液体の液体推進薬への応用を検討してきた 2-4)．従来使用されている液体推進

薬の代表である Hydrazine と本研究で取り扱っているイオン液体推進薬の物性値を Table 1

にまとめた． 

Table 1 各推進薬の物性値まとめ 

 
イオン液体を推進薬に応用する研究はいくらか報告されている．これらは Electricspray 

Thruster5)やElectric propulsion modeとChemical propulsion mode両方の動作が可能であるDual 

mode Thruster6)などの推進薬として検討されている．これらイオン液体推進薬の殆どは既成

のイオン液体，特にイミダゾール塩系に高エネルギー物質である硝酸ヒドロキシルアミン

や ADN を溶かしたものである．そのためイオン液体は溶媒として使用されており，推進薬

の物性は使用するイオン液体に大きく依存する．加えてこれらのイオン液体溶媒は比較的

融点が高いことや，構造の複雑さ故の燃焼性の問題，また非塩素フリーであることなどの
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10-12)である．ラジカル発生には主にエキシマレーザーなど紫外領域のパルスレーザーが使用

Hydrazine ADN-ELIPs(442) ADN-ELIPs(631)
Density[g/cc] @20℃ 1.0 1.5 1.5
Freezing Point [℃] 1.4 0 25
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スラスタへの応用を考慮し，液滴を対象とした点火試験を行った．初期液滴径 1.13 [mm] (液

量 1[µL]) の推進薬を石英ロッド 0.1 [mm] を交差させたものの交点に懸垂し，そこにレー

ザーを照射した．本実験では ADN:モノメチルアミン硝酸塩 (MMAN) :尿素 = 4 : 4 : 2 組成

推進薬を使用した．窒素雰囲気で初期圧力 1 [atm]，初期温度 23℃とした．レーザー照射に

よる液滴の振舞い はハイスピードカメラ FASTCAM Mini AX200 (100000 [fps], shutter 

speed : 1/100000 [s], ㈱フォトロン)で記録した．圧力測定は XT-140 (Kulite Co.Ltd.)と増幅ア

ンプ AM32 (㈱ユニパルス) を使用し，NR-600 (10 [µs]サンプリング，㈱キーエンス) にて収

録した． 

 

3. パルスレーザー点火試験 
 

3.1 f =100[mm] 完全集光における各レーザーエネルギーにおける液滴の振舞い  

 まず完全集光点である f =100[mm]の位置に液滴が来るようにレンズを設置し，レーザーエ

ネルギーを上げながらレーザー照射時に液滴がどのように振る舞うかを測定した． 

 

 
Fig. 2 各レーザーエネルギーにおける液滴の振舞い（f =100） 

 

E=11.4 [mW] まではどれだけレーザーを照射しても液滴に変化はなかった．E=16.4 [mW] 

前後から液滴の飛散が確認されたが，飛散の程度は大きくなかった．さらに強度を上げて

いくと 100 [mW] 前後からより細かい飛散状態となった．これは 1st pulse で励起され 2nd 

pulse で微粒化していることが示唆される．この場合, pulse to pulse の時間間隔は周波数の逆

数であるため，1 / 10 [Hz] = 0.1 [s] となり比較的遅い現象となる．更にエネルギーを上げ 500 

[mW]から飛散の程度は 16.4 [mW] 前後の場合と同程度となった．この場合，1st pulse で飛

散のレベルに達しており，一方で 16.4 [mW] の場合は 2nd pulse で飛散した可能性が考えら

れた．エネルギーが 1.5 [W] を上回ると，液滴の飛散以前に発光現象が確認された．フィル

タで 550 [nm] 以上の光のみを通過させているため，レーザー散乱光よりプラズマ由来と推

測した．以上をまとめると f = 100 [mm] における入力エネルギーの差異と液滴の飛散状態

に相関がみられることが分かった． 

16.4[mW] 500[mW] 1.03[W]95.5[mW]
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3.2 ビーム径>液滴条件における各レーザーエネルギーにおける液滴の振舞い  

着火に至るには，液滴から一部がガス化することが必要であり，その後に燃焼へ移行さ

せることになる．そのため液滴を燃焼させるには，初期に液滴の成分の一部をガス化させ，

そこにレーザーを照射してガスブレイクダウンを発生させることが有効と考えた．この場

合，液滴からのガス化やアトマイズ過程が迅速な反応進行の律速過程となる．次に液滴を

効率良くガス化・アトマイズ化させるため，ビーム径と初期液滴径の相関について調べた．

完全集光における理論上の集光ビーム径は以下の式で算出可能である． 

  𝑑𝑑 =
4𝑀𝑀2𝜆𝜆𝜆𝜆
𝜋𝜋𝑑𝑑𝑜𝑜

                                                                                              (1)  

d0 は初期ビーム径，M2 はビームモード定数，f はレンズ焦点距離，λはレーザー波長を指

す．単色レーザーの使用よりレンズの色収差は無視できるものの，他のサイデル収差は無

視できないため実測による集光径の把握が必要である．カメラ用フィルムと顕微鏡を用い

て実測した結果，完全集光するとビーム径は 100 [µm] 程度となり，液滴径に比べビーム径

は小さいことが分かった．よって，ブレイクダウンが発生する部位は狭くなる．効率的に

液滴全体で現象を発生させるためには，液滴径と同等もしくはそれより大きいビーム径と

することで，ブレイクダウンを液滴全域で発生させることが可能となる．ビームのエネル

ギー密度は単位面積に基づいて評価するため，同エネルギー密度でビーム径を変化させた

場合について液滴の飛散状態を比較することとした．Fig. 3 にレーザー照射後同時間におけ

るそれぞれの飛散の様子写真を示す．ビーム径は集光レンズと焦点距離の関係をパラメー

タに設定可能である．実験の結果，液滴よりも大きいビームを使用すれば効果的に液滴を

飛散させることが可能であることを確認した．また，光学観察した際にガス発生と思われ

る現象を確認した． 

 

 
Fig. 3 同エネルギー密度レベルでのビーム径の違いによる液滴の振舞い 

 

 

 

 

 

2.3[W]
Φ = 1.7[mm]

16[mW]
Φ = 0.1[mm]

スラスタへの応用を考慮し，液滴を対象とした点火試験を行った．初期液滴径 1.13 [mm] (液

量 1[µL]) の推進薬を石英ロッド 0.1 [mm] を交差させたものの交点に懸垂し，そこにレー

ザーを照射した．本実験では ADN:モノメチルアミン硝酸塩 (MMAN) :尿素 = 4 : 4 : 2 組成

推進薬を使用した．窒素雰囲気で初期圧力 1 [atm]，初期温度 23℃とした．レーザー照射に

よる液滴の振舞い はハイスピードカメラ FASTCAM Mini AX200 (100000 [fps], shutter 

speed : 1/100000 [s], ㈱フォトロン)で記録した．圧力測定は XT-140 (Kulite Co.Ltd.)と増幅ア

ンプ AM32 (㈱ユニパルス) を使用し，NR-600 (10 [µs]サンプリング，㈱キーエンス) にて収

録した． 

 

3. パルスレーザー点火試験 
 

3.1 f =100[mm] 完全集光における各レーザーエネルギーにおける液滴の振舞い  

 まず完全集光点である f =100[mm]の位置に液滴が来るようにレンズを設置し，レーザーエ

ネルギーを上げながらレーザー照射時に液滴がどのように振る舞うかを測定した． 

 

 
Fig. 2 各レーザーエネルギーにおける液滴の振舞い（f =100） 

 

E=11.4 [mW] まではどれだけレーザーを照射しても液滴に変化はなかった．E=16.4 [mW] 

前後から液滴の飛散が確認されたが，飛散の程度は大きくなかった．さらに強度を上げて

いくと 100 [mW] 前後からより細かい飛散状態となった．これは 1st pulse で励起され 2nd 

pulse で微粒化していることが示唆される．この場合, pulse to pulse の時間間隔は周波数の逆

数であるため，1 / 10 [Hz] = 0.1 [s] となり比較的遅い現象となる．更にエネルギーを上げ 500 

[mW]から飛散の程度は 16.4 [mW] 前後の場合と同程度となった．この場合，1st pulse で飛

散のレベルに達しており，一方で 16.4 [mW] の場合は 2nd pulse で飛散した可能性が考えら

れた．エネルギーが 1.5 [W] を上回ると，液滴の飛散以前に発光現象が確認された．フィル

タで 550 [nm] 以上の光のみを通過させているため，レーザー散乱光よりプラズマ由来と推

測した．以上をまとめると f = 100 [mm] における入力エネルギーの差異と液滴の飛散状態

に相関がみられることが分かった． 

16.4[mW] 500[mW] 1.03[W]95.5[mW]

=
4

2
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3.3 圧力測定による現象理解 

 3.1，3..2 を踏まえ，実際にガスの生成がどの程度起こっているかを測定することでガス

化・アトマイズ効果の評価を行った．上記のハイスピードカメラ測定から分かる通り，極

短時間での反応進行が考えられるため圧力センサにはローパスフィルタは入れず，生デー

タとして取り扱うこととした．飛散レベルの低い完全集光 f =100[mm] の場合とビーム径>

推進薬液滴径の場合において記録したものを Fig. 4 に示す．Fig. 4 ではハイスピードカメラ

から観察されたレーザー照射のタイミングを t = 0[s] と設定している．グラフから分かる通

り，完全集光の場合では 1 [kPa] に満たない圧力上昇であるのに対し，ビーム径＞推進薬液

滴径の場合では 5 [kPa] 近い圧力上昇が見られた．そのため，ガス化・アトマイズを目的と

する場合，ビーム径を液滴サイズより大きくしエネルギー量を上げることが重要であるこ

とが分かる．この差がどういった機構の上に成り立っているかの解明が今後の課題である． 

 

 
Fig. 4 各条件における圧力プロファイル 
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4. まとめと今後の展望 
 

焦点距離の調整によるビーム径制御から，推進薬初期液滴径とビーム径が推進薬のアト

マイズ・ガス化過程と相関があることが示唆された．ビーム径＞液滴サイズ且つレーザー

エネルギーが一定以上ある場合，高い飛散効果とガス化を発生させることが出来た．これ

により 1 回目の入射でガス化，2 回目で点火させるダブルパルスの使用が着火に有効である

可能性が示唆された．今後は上述の現象に基づき着火させるための条件を検討する予定で

ある． 

 

 
Fig. 5 ダブルパルス点火にむけた新規光学系構成図 
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ABSTRACT 

 

定 Ammonium dinitramide based ionic liquid propellants have been studied as monopropellant in 

terms of high specific impulse, low melting point and low toxicity. The purpose of this study is 

construction prediction method of ignition delay and combustion temperature against heating rate of 

propellants for establishment of combustion control technique. The prediction method of ignition 

delay and combustion temperature is constructed by combination of thermal analysis method and 

combustion simulation. From the result of prediction, ignition delay is 0.5-4.5 s and combustion 

temperature is around 2000 ℃ in the case of heating rate is 50-600 K s
-1

.        

  

Keywords: Ammonium dinitramide, Energetic ionic liquid, Ignition delay, Kinetics analysis 

 

概定 要 
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����予測�������������着火遅�時間�������予測�����熱
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1. ���� 

 

 ADN 系 EILPs ������, �����, 組成, ��方���������������

た 1)。実用化を見据え, �������������������た��������。�

����, �����������������時間, �����熱���������

度���������。����熱�度��������時間, ���度��������

��������������������。�����, �����������熱分析

�法�����������を組����, ����時間, ���度���法を���た。

����時間�����, �熱������化���時間���化時間����化����

���時間�生成����時間�������た。 
������������化時間, 生成����時間, ���度���。���, ��化

時間��������化を������た�度�解析�����を��た。生成����

時間, ���度��������������������を��た。���������

�を��������組成, �������化時�分解率�熱分解生成���を����

�����。��化時�分解率�熱�を������た�度�解析������, 熱分解生

成����生成��分析������た。 
 

2. 実験�解析方法 

 

2.1 試料 

試料��������������見������ ADN/MMAN/Urea=40:40:20 wt.%を選

��た。ADN �����製, Urea �������製を用�た。MMAN �����, ���

���製���������40 wt.%�����60 wt.%�を�����, �時間�����, 

����������成�た。 

 

2.2 ��化�熱分解�度解析 

 ��化�熱分解�度���た� Friedman 法 2)を用�た�度�解析を��た。���化�

Netzsch 製 TG-DTA STA2500 を用��, �熱�� Mettler 製 DSC HP827e を用�����た。

��化率αTG, 分解率αDSC���(1), (2)�����た。 

 

( ) ( )
fmmmm −−= 00TG /α                (1) 

 

m0:�����, m:��時間���, mf:����� 
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totalQQ /DSC =α            (2) 

 

Q:��������熱�, Qtotal:��熱� 

 

TG, DSC 測���, ��� 5 mg を Al ��������, 昇温�度 1, 2, 4, 8 K min
-1

, 温度範

�� 50-350 ℃, TG ��������を���, ������い���������� 8ェ

10
-3

 mbar�, DSC �� 50 mL min
-1 ���� Ar を�����測�を��た。Friedman ���

��度�解析結果を��, ���液相昇温�度������化�度���分解�度を��

������������� AKTS prediction ���を用い�予測�た。 

 

2.3 熱分解生成��分析  

熱分解生成����を����, 熱��-示差熱-��-��分�分析(TG-DTA-MS-IR)複合

測�を��た。���, ��, 測�温度範�� TG ����, 昇温�度� 5 K min
-1

, ����

��� He, ��ン化��� EI ����ン�� 300 ℃�を用いた。MS, IR ���を���

�た����ン�����ュ���温度� 230 ℃��た。 

 

2.4 燃焼��ュ���ョン 

燃焼��ュ���ョン����化�反応解析�������� CHEMKIN-PRO を用いた。

2.2, 2.3 �結果�����た燃焼���成��た��た��を���, 反応器������

密閉系完全混合型反応器, ��温度� 3.1 �������化完�温度� 250℃, ������

�����化�た成分������������� 0.01 atm����, �熱��を��ュ�

��ョン����た。燃焼������, ADN � Ermolin
3)

, Daimon � 4)
, MMAN ��生��

�����ン� Mendiara � 5)�, Urea
6)����� Alzueta ����を�考����た。 

 

3. 結果�考察 

 

3.1 ��化�分解�度予測 

 �度�解析結果を�� AKTS prediction ������予測�た液相昇温�度������

化���αTG=1 ��������分解����を Fig.1 �示�。予測結果���, 液相昇温

�度���������化�������, 分解������た。解析昇温�度範����

�化��分解��� 0.1-0.2 ���た�, 燃焼���成����分解�化成分��成分�� 

����������た。��た�, ��化��熱分解������熱�������熱�

��������。�た, 予測結果���い���液相昇温�度範���い����化完�

温度� 250 ℃���た。 
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Fig.1 �����������分解��������� 

 

3.2 熱分解生成��分析�燃焼初期組成決� 

定 TG-DTA-MS-IR ������ Fig.2 ����MS, IR ����� ADN 系 EILP �熱分解�

�� NH3, H2O, HCN, N2, CO2, N2O, NO2 �生成����������MS ��������

������������熱分解生成��������, 熱分解生成����� 3.1 �決�

��分解��αDSC���燃焼初期組成�決����Fig.3 �燃焼初期組成決�������

����燃焼初期組成�熱分解生成���αDSC���分解��成分�1-αDSC����成��

������分解��成分��ADN�����NH3�HN(NO2)2(HDN)�MMAN�CH3NH2

� HNO3�解��������, Urea ������������������分解����

�燃焼初期組成� Fig.5 ����� 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.2 TG-DTA-MS-IR ���� 
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Fig.3 燃焼初期組成算出方法             Fig.4 ��率����燃焼初期組成 

 

 

3.3 生成��着火時間��び燃焼温度予測 

 推���燃焼初期組成����, 燃焼�����������, 生成��着火時間�燃焼

温度�予測�����液�昇温�度����着火��時間����時間�生成��着火時

間�����び燃焼温度�予測��� Fig.5 �����燃焼温度�� 2000 ������, 昇

温�度������く�������������昇温�度�����液���率���

�, �����成������く�����������着火��時間�昇温�度����

�����, 50-600 K s
-1�昇温�度���� 0.5-4.5 s ��������時間���, 生成�

�着火時間� 1 �����く������, 着火��時間����時間��������

����������着火��時間��������時間�����効���, 効率良く液

�������������������������� 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.5定 着火��時間�燃焼温度予測�� 
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4. ��� 

 

�����������, ADN 系 EILPs ����������������������

����������, ADN 系 EILP �������� 50～600 K s-1������� 0.5
～4.5 s, ������ 2000 ����������������������������

���� 0.1-0.2 ���, �����������������������������, 

������������������������������������考���

����, �����������������������, ������������

�������������, ��������������������������

�考����� 
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導電性を有するイオン液体推進薬の電気的点火についての研究 

伊東山 登*1，羽生 宏人*2 

 

Research of Conductive Ionic Liquid Propellant with Electric Ignition 
Noboru Itouyama*1，Hiroto Habu*2 

 

ABSTRACT 
 

Ammonium dinitramide (ADN)-based ionic liquid is possible to substrate hydrazine, it is 

conventional liquid propellant. In considering the construction of propulsion system, it is important 

how to ignite this propellant. In case of conventional ignition, there are energy loss on the energy 

conversion and it is demerit. In this study, we focused on ionic conductivity and evaluated the 

possibility of electric ignition with direct electricity input to propellant from battery. As the result, 

we measured the combustion of ADN-based ionic propellant with CuO and pressure profile. 

 

Keywords : Energetic Ionic Liquid Propellants (EILPs), Ammonium Dinitramide, Electric ignition 

 

概 要 
 

 アンモニウムジニトラミド (ADN) を基剤とした 3 成分系のイオン液体 (以下 ADN 系イ

オン液体) はヒドラジン代替の高性能低毒性推進剤として期待されている．この推進薬をい

かに点火するかが最終的なシステム構成を考える上で重要であり，従来の着火方式ではエ

ネルギー変換時に発生するエネルギーロスが課題である．そこで本研究ではイオン液体の

特徴であるイオン伝導性に着目し，イオン液体推進剤に直接電気を印加することで着火さ

せる電気的点火の可能性を評価するとともにイオン液体推進剤の電気的特性を調査した． 
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1. はじめに 
 

 近年，液体推進薬は低毒性や高密度高比推力化などが求められている．これらの研究は

すべてがロケットエンジンや人工衛星の高い運用性担保，低コスト・高性能化に寄与する．

これらの背景を踏まえ，高エネルギー物質研究会では ADN 系イオン液体推進薬の研究を進

めてきた 1-3)．ADN 系イオン液体推進薬は従来の液体推進薬に比べ高密度比推力化を達成し

ている（Table 1）．イオン液体は様々な特徴を持っており 4, 5)，その一つが極低揮発性である．

これにより従来の推進薬と比べて貯蔵性に優れるという利点を有する． 

 

Table 1 各物性値まとめ 

 
このADN系イオン液体推進薬をいかに点火させるかがその先の推進システムを考える上

で重要となる．従来の点火システムとしては触媒着火 6-8)，ヒーター着火などがある．シス

テムの複雑さやサイズにも影響されるが，限られた電力で実施するミッション内で点火時

のエネルギーロスがあることは芳しくない．例えば触媒着火の場合，電池（電気エネルギ

ー）⇒ ヒーター（熱エネルギー）⇒ 触媒（熱エネルギー）⇒ 反応（化学エネルギー）の

複数のステップを経る流れでエネルギーが輸送される．電気エネルギーから熱エネルギー

の転換，ヒーターから触媒の伝熱といった過程で発生するエネルギー失活は避けられない．

そこで本研究ではイオン液体の特徴である電気伝導性に着目した．こういった背景よりイ

オン液体は近年電池への応用が期待されている 9)．元のエネルギー源は電池由来の電気エネ

ルギーであるため，これをそのまま推進薬に印加することでエネルギー輸送時のステップ

を最小化することでエネルギーロスを最小限することが可能となる．点火の可能性として

も，電気の印加によりイオン液体自身が電気分解することやイオン液体自身にジュール熱

を発生させることで分解や着火を実現させることが期待できる．しかし，導電性を始めと

する ADN 系イオン液体推進薬の電気的特性などの報告はなく，電気的点火についても未だ

報告はない．本研究ではスタートアップとして ADN 系イオン液体推進薬液滴を対象とした

電気的点火の検討と推進薬の電気的特性の評価を行った． 

 

 

Hydrazine ADN-ELIPs(442) ADN-ELIPs(631)
Density[g/cc] @20 1.0 1.5 1.5
Freezing Point [ ] 1.4 0 25

Specific Impulse [s]* 233 250 285
Adiabatic Flame Temperature [K]* 871 1986 2640

Toxicity
LD50 Oral [mg/kg] 60 - -

LD50 Transdermal [mg/kg] 91 - -
*Calculation Condition : Pc = 0.7 [MPa],  Ae/At = 50

Hydrazine ADN-ELIPs(442) ADN-ELIPs(631)
Density[g/cc] @20℃ 1.0 1.5 1.5
Freezing Point [℃] 1.4 0 25
Specific Impulse [s]* 233 250 285
Adiabatic Flame Temperature [K]* 871 1986 2640

Toxicity
LD50 Oral [mg/kg] 60 - -
LD50 Transdermal [mg/kg] 91 - -

*Calculation Condition : Pc = 0.7 [MPa],  Ae/At = 50
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2. 電気的点火の検討と推進薬の電気的特性の評価 
 

2.1 電圧印加試験 

2.1.1 実験方法 

 外径 30 [mm]，内径 20 [mm]，厚み 1 [mm]のアルミリングにニクロム線 0.2 [mm]を 2 本

90 度の位置で先端を 1[mm]程度間隔を開け固定し試料懸垂台とした．この台のニクロム線

先に ADN:モノメチルアミン硝酸塩 (MMAN) :尿素 = 4 : 4 : 2 組成推進薬 2 [L]を懸垂させ，

40×40×40 [mm]の密閉セル内に固定した．密閉セルの雰囲気は空気，初期圧力は 101.3 [kPa]，

初期温度は 23℃とした．点火は直流電源を用いた．圧力測定は XT-140 (Kulite Co. Ltd.)と増

幅アンプ AM32 (㈱ユニパルス) を使用し，記録は NR-600 (10 [s]サンプリング，㈱キーエ

ンス) にて行った． 

 

 
Fig. 1 実験装置図 

 実験時は液滴の振舞いを取得するため，高速度カメラ測定を実施した．高速度カメラは

FASTCAM Mini AX200 (1000 [fps], shutter speed : 1/10000 [s], ㈱フォトロン)を使用した． 

 

2.1.2 実験結果 

 まず印加する電圧値に対する効果を観察した．電圧印加時間を t = 0 [s]とし，各電圧( 10 [V], 

20 [V], 30 [V]) における振舞いを Fig. 2 に示す． 

 10 [V] 印加の場合，バブルの形成と消失を繰り返しながらガス化していく様子が観察さ

れた．このバブル形成と消失の繰り返し周波数は徐々に増加していき，ある領域を超えた

瞬間一気に全体がガス化した．この時，電極はプラスマイナスどちらにも残渣らしきもの

が見られる．しかし，発炎や輝炎は確認されなかった．次に 20 [V] 印加を行った．10 [V] 印

加の場合と同様，電圧印加とともにバブルを伴いながらガスが発生するのを確認した．た

だしこの条件では完全なガス化にはいたらず，1.35 [s] 付近でバブルの破泡により懸垂させ
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た液滴が前方に飛散する形で終わった．続いて 30 [V] の印加では印加後 0.1 [s] で液滴が＋

方向の電極に移動し，現象が停止する結果となった．そこで電圧印加を止めたところ，液

滴は－方向に戻るという動きが観測された．(Fig. 3) 電圧印加の ON/OFF を繰り返しながら

反応の変化を確認したところ，最終的には液滴が＋方向に移動したままとなった． 

 
Fig. 2 各電圧における液滴の振舞い 

まとめると，印加する電圧値を変えることでその影響を調査したが，いずれの場合も着

火らしき現象は見られずガス化に留まるのみであった．ガス化に着目すると電圧値を上昇

させると反応の進行速度は急激に上がるため電圧値の効果は高いと言える．一方で，ある

程度高い電圧を印加してしまうとバブル破泡を始め物理的な効果で飛散してしまい，十分

な測定が出来なかった． 

 

Fig. 3 DC30[V] 印加 ON/OFF による液滴の振舞い変化 
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2.1.3 点火機構の予測と方針 

 2.1.2 で観測された液滴振舞いを基に電圧印加による点火機構を考えると大きく 2 つの可

能性が挙げられる．一つが電気分解によるもの，一つがジュール熱によるものである．電

気分解の場合，陽極陰極において電荷移動が行われることで対象物質の化学反応，つまり

は酸化還元反応が発生する．本イオン液体推進薬においても鍵となる反応を電気的に活性

化させ分解させることで全体の反応を促進させることが期待できる．同じようにある抵抗

の物体に定常電流を一定時間流すことで発生するジュール熱がイオン液体推進薬の分解に

必要な熱量を十分に担保出来る場合，これは熱分解と同等の反応であるため分解さらには

燃焼の期待が出来る．しかし，現状の結果だけではどちらが本研究の機構に適合するかを

考えるのは難しい． 

ここでそれぞれの機構において電圧や電流の大きさが反応にどう寄与するのかを考える．

まず電気分解については最も基礎的なものであるネルンストの式 10)で考察する．ネルンス

トの式は電池の電極電位 E について述べた式であるが，電池反応の逆にあたる電気分解に

おける必要電圧の導出も可能とする．以下に酸化還元におけるネルンストの式を示す． 

  � � �� � ��
�� ��

�����
������ 																																																																					          				�1�  

E0は標準電極電位，R は気体定数，T は温度，n は電子数，F はファラデー定数，a は各

側の活量を指す．この式を 298 [K] 条件で簡略化した式があり， 

  � � �� � �����2�
� �� �����

������ 																															         																																				�2�  

と電圧を加味した式となる． 

次にジュール熱による効果を考えていく．抵抗 R[Ω]の物体に定常電流 I[A]を t[s]流す場

合に発生するジュール熱は， 

  � � ���� � ��� � ��
� �																																																																		           				�3�  

となる．いずれも共通して言えるのは，電圧が一定の場合電流が流れやすい方が電気分解

的にもジュール熱的にも獲得できる利得は大きいということである．ここで必要になるの

がイオン液体の電気的特性である．これらについての研究は未だ報告例が無く，検討の余

地がある．電気的特性の中でも特に必要なのが導電率である．よって次に本イオン液体の

導電率を調査することとした． 

 

2.2 導電率測定と点火に向けた添加物による低抵抗化案 

 電気をどれだけ流すかの指標として導電性がある．導電性の定義は様々だか，この評価

は導電率の値で議論することが出来る．導電率測定はいくらか方法が存在するが，どれも

多量の試料が必要となり，本イオン液体推進薬を測定することが難しい．そこで電気をど

れだけ流すかという導電性ではなく，電気をどれだけ流しにくいかという抵抗値に着目し
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た．導電率σと電気抵抗率 ρには以下の関係式が成り立つ 11)． 

  � � 1
� 																																																																					             																								�4�  

ここで示した電気抵抗率ρは電気の通しにくさの指標であり，よく知られる電気抵抗 R

に測定するターゲットの形状（体積）効果を加味したものになる．この電気抵抗率 ρは以下

の式で表すことが出来る． 

  � � � �� 																																																																																							            						�5�  

この時，L はターゲット導体長さ，A はターゲット導体断面積を指す．この式を電気抵抗

率ρについて変形すると， 

  � � � �� 																																																																				            																									�6�  

この電気抵抗率 ρについての式(6)を式(4)に代入すると， 

  � � �
�� � � 1�					�� �

�
�� 																													           																																			�7�  

となり，導電率 σ と電気抵抗 R の関係を書くことが出来る．電気抵抗は温度依存性のある

パラメータであるため，試料形状や体積が一定で且つ一定温度条件の場合，試料の電気抵

抗の比較を行うことで，これらの導電性の評価が可能である． 

 電気抵抗測定法とその原理を Fig. 4 に示す． 

 
Fig. 4 電気抵抗測定原理と回路図 

検出器は KT-2011 (㈱カイセ) を使用した．検出される電気抵抗値は Fig. 4 の回路図の回

路線抵抗を 0 [Ω]と仮定した場合，大きく 3 つの電気抵抗の和と同等になるはずである．R1

及び R3はニクロム線の電気抵抗値であり，それぞれ R1=2.53 [Ω], R3=2.35 [Ω] となった．

R2 が今回測定したい対象の電気抵抗値になる．そのため，検出器で測定される電気抵抗値

データロガー

ニクロム線（+、-）
Φ=0.2[mm]

液滴 2L

セラミックチューブ

検出器

R1 R2 R3

R1：ニクロム線＋方向の抵抗（左図赤線）
R2：液滴の抵抗値
R3：ニクロム線－方向の抵抗（左図⻘線）

1
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R

ρ
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よりニクロム線由来の抵抗値 R1，R3を差し引いたものが R2の値となる．以下に ADN 系イ

オン液体 4:4:2 の実際の電気抵抗値測定結果を示す． 

 

Table 2 4：4：2 組成の室温における電気抵抗値 

抵抗値[×106 Ω] 51.8 47.4 48.7 

※n=3, T =297 [K], 試料体積 V=2 [L]

 

R1，R3 に比べ推進薬液滴の抵抗値は非常に大きいため，本実験系では R1 と R3 は無視する

ことが出来る． 

ここで 2.4 の各機構における式を抵抗値に関する式に変換する．電子数 n は電流 I に相関

を持つ変数であり，電流は電荷がどの程度流れているかを指すため， 

  	� � � � �                               	�8�  

と書き表すことができる．これとオームの法則を基に式(2)を書き換えると， 

  � � �� � �����2�
� �� �����

������ 																																																																		      		  �2��  

となる．この式より抵抗値の増加は必要電位の上昇に繋がるため，容易な分解ないしは点

火を行うには抵抗値 R は低いほうが良い． 

同様にジュール熱に関する式についても式(3)の通りオームの法則を用いて変形するとい

くらかの形に展開できる． 

  � � ��� � ���� � ��
� �																																																					            										�3�  

本実験では電圧一定であるため，印加時間を一定とすると抵抗値が低いほど発生するジ

ュール熱は大きくなる．これらの式から分かる通り，どちらの機構にせよ抵抗値の低下は

反応の加速に繋がると期待できる．そこで触媒として，導電性付加剤としてよく使用され

るカーボンブラック（CB）12)，また ADN の分解触媒として報告されており 13-15)金属成分を

有する CuO を選定，これらを外割 5parts 加えた試料を作成し同様の抵抗値測定 (n = 3) を

行った．結果を Fig. 5 に示す．CB 及び CuO の添加によりイオン液体推進薬の抵抗値を抵抗

させることができた．これにより分解速度の改善や点火の可能性が期待できる．次にこれ

らの触媒加味のイオン液体推進薬の電圧印加点火試験を行った． 

  

 8  

(2)  

  2  

R  

(3)

 

3  
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Fig. 5 各組成の室温における電気抵抗値 

 

2.3 触媒点火による点火の可否評価 

 2.2 の実験より印加電圧が高すぎると反応完結に至るまでに飛散してしまう恐れがあった．

そこで本実験では印加電圧は 10 [V] に設定した．CB 及び CuO を添加した推進薬液滴の振

舞いを Fig. 6 にまとめる． 

 
Fig. 6 10 [V] 印加条件における CB 添加及び CuO 添加イオン液体液滴の振舞い 

CB 添加のものでは 4：4：2 組成の電圧印加試験と同じくガス分解のみが確認された．一方

で CuO 添加の推進薬液滴は途中までの分解過程は 4：4：2 やカーボンブラック添加のもの

と変わらないが，最終的な分解の段階で輝炎と燃焼音を確認することが出来た．目視にお

いてガス化発生が加速した地点を x-mark = 0 とした圧力変化を以下に示す． 
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Fig. 7 各組成における圧力プロファイル 

急激な圧力上昇より CuO 添加推進薬では着火に至っていることが分かる．これらより CuO

添加推進薬液滴においてでは DC10 [V] を印加することで着火させることが可能であると

いえる．カーボンブラック添加ではイオン液体の分解の後，電極に付着した残渣が発火す

る現象が見られた．そのためカーボンブラックの添加においても推進薬に対する分散性や

粒子径などを制御することによりカーボンブラックが着火源として使用できる可能性があ

る．以上，抵抗値の低減による着火の可能性評価を行った．その結果，CuO の添加が効果

的であった．現状では定量的な議論に至っておらず電流値測定や抵抗値の経時変化測定な

どを行い，着火の有無に寄与する現象の把握が必須である．また，本実験は空気中 1 気圧

で行っているため，他の圧力域や不活性ガス中における振舞の把握が今後の課題となる． 

 

3. まとめと今後の展望 
 

 イオン液体の特性の一つである電気伝導性を利用した点火法の可能性評価として数パタ

ーンの電圧を印加することで液滴の挙動観察を行った結果，ガス化は確認されたが点火ら

しき現象は見られなかった．電気的な点火に向けた電気的特性として電気抵抗測定を実施

した．考えられる反応機構とその電圧・抵抗値依存性を議論し，導電性の向上や分解触媒

効果としてカーボンブラック，CuO を添加剤として加えた推進薬の電圧印加試験を行った．

その結果，CuO 添加推進薬において輝炎と燃焼音を観測することが出来た． 

 今後は他物質との抵抗値比較より電気的特性を客観的に評価するとともに，電圧印加に

よる着火の機構やその応用性の評価を行っていく予定である． 
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アンモニウムジニトラミド系高エネルギー推進剤の最適組成探索手法  

 

塩田  謙人 *1,  2，早田  葵 *1，板倉  正昂 *1，伊里  友一朗 *1，  

松永  浩貴 *3，羽生  宏人 *4，三宅  淳巳 *5  

 

Searching method of optimum composition ratio for ADN-based ionic liquids propellants 

 

Kento Shiota*1,  2, Mamoru Hayata*1, Masataka Itakura*1, Yuichiro Izato*1,  

Hiroki Matsunaga*3, Hiroto Habu*4, Atsumi Miyake*5 

 

ABSTRACT 

Energetic ionic-liquid propellants (EILPs) are expected as liquid rocket propellant for next 
generation. We focus on EILPs which are made of deep eutectic ionic liquid. We selected 
ammonium nitrate (ADN) based EILPs (ADN-EILPs) for model EILPs. ADN is high energetic 
material. Melting point of ADN is 92 °C. The low melting point is suitable for preparation the 
EILPs. Preparation of the EILPs is easier than other EILPs. Performance and melting point of 
the EILPs depend on mixing ratio of EILPs component. It is necessary to predict ideal mixing 
ratio the EILPs which have competent performance and melting point for efficient EILPs 
design. In this paper, we show screening method for searching compositions of the EILPs on 
thermal analysis. 
 
Keywords:  Ammonium Dinitramide, melting point prediction, CALPHAD method 
 

摘要 

アンモニウムジニトラミド (ADN)から構成される高エネルギーイオン液体推進剤 (EILPs)

は，構成成分の混合による共融現象の融点降下を利用した液体である．そのため，EILPs

の構成成分や組成比を変化させることで，推進剤の融点や性能のデザインが可能である．

一方で，その組み合わせが膨大であるため構成成分を決定した後に，十分な燃焼性能と運  
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用可能な融点を有するバランスの取れた組成比探索のスクリーニング手法が必要となる．  

そこで本研究では，ADN 系 EILPs(ADN-EILPs)の最適組成探索手法の提案を目的とし，

任意の組成比における融点予測結果と比推力の計算結果を三角組成図にマッピングした．

その結果，熱分析データから算出した融点予測結果は，実測値と良い相関を示し，三角図

から最適組成探索に向けたスクリーニングが可能となった．  

 

 
1. はじめに  

近年ヒドラジン系推進剤の代替として、高エネルギーイオン液体液体推進剤 (EILPs)の利

用が期待されている 1)．イミダゾール、トリアゾール、テトラゾールなどのアゾール系を

利用したEILPsは，HNO3やN2O4と二液式推進剤への利用が期待されている．しかし，いく

つかのアゾール系EILPsは爆発感度が高く，複雑な合成が必要な場合がある 1-3)．一方で我々

が実用化に向けて検討を進めているEILPsは，高エネルギー物質であるADNを主剤として，

構成成分同士の共融現象を利用し液化した ADN系 EILs(ADN-EILPs)である．アゾール系

EILPsと比較して，混合のみであるため調製が容易であること，構成成分単体と比較して爆

発感度が低い 4)ことがADN-EILPsの利点として挙げられる．ADN-EILPsの特長は，構成成分

や組成比を変えることで融点や比推力 (Isp)等の性能を調整可能なことである 5-6)．膨大な組

み合わせを有するEILPsに対して，十分な燃焼性能と運用可能な融点を有するバランス

の取れた組成探索のスクリーニング手法が必要となる．そこで本研究では，ADN-EILPs

の最適組成探索手法の提案を目的とし，任意の組成比における融点予測結果と比推力の計

算結果を三角組成図の作成を試みた．  

 

 

2. 実験 

2.1 試薬  

ADN-EILPs の構成成分として，実用化に向けた検討が進んでいる ADN，モノメチルア

ミン硝酸塩 (MMAN)，尿素 (Urea)の三成分系を用いた．試薬は細谷火工製の ADN，和光純

薬工業製の Urea およびモノメチルアミン水溶液 (40 wt%)と硝酸 (60 wt%)から合成した

MMAN を用いた．それぞれの構造式，分子量，融点を Table1 に示す．  

 

 

 

 

 

 

Chemical formula NH4N(NO2)2 CH3NH3NO3 NH2CONH2 

Molecule weight [-] 124.06 94.07 60.06 

Melting point [°C] 93 108 133 

Table1 Properties of ADN, MMAN and Urea 
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2.2 融点予測および融点測定法  

融点予測手法として CALPHAD(Calculation of Phase Diagram and Thermodynamics)法 7)

を適用した．本法では，任意温度 T[K]における系の融点に関するギブズエネルギー変

化 ΔG を次式で与える．  

       llll xxxxxxxxx
TThTx

TThTx
TThTxG 3,2,13211,3133,2322,121

3
33

2
22

1
11

111111








 






 






  (1) 

ここで xi:成分 i のモル分率，T:混合系の共融点 [K]，Ti:成分 i の融点 [K]，Δhi:成分 i

の融点における融解熱 [kJ mol-1]，ω l
i , j :液相における相互作用ポテンシャル [kJ mol-1]で

ある．前三項までは温度 T における融解 ΔG を表し，後四項は分子間の相互作用によ

る ΔG に相当する．本稿では，単体および混合試料の融点，融解熱を示差走査熱量測

定 (DSC)の結果から求めた．2 成分，3 成分系各 1 点の DSC 測定より得られた融点下

で，ΔG がゼロになるように ω l
i , j を定めた．単体の DSC の測定条件は，TA Instruments

製 DSC Q200 を用いて，アルミ製パンに試料を約 4 mg 入れ，50 °C から 10 K min-1 の定

速昇温を行った．混合系では以下の条件で行った．混合比を 2 成分系では質量比で 1:1，

三成分系では，ADN:MMAN:Urea=2:2:1 となるようにした．それぞれの粉末試料をア

ルミパンに混合系が 4 mg となるように入れ，前処理として 10 K min-1 の定速昇温で

100 °C まで加熱し溶融混合させた後に，-35 °C まで冷却し 100 °C まで同昇温速度で加

熱した．融解ピークのオンセットから融点を，積分値から融解熱を算出した．  

 

2.3 比推力計算  

比推力計算には NASA-CEA を使用した．初期圧 10 [bar]，開口比 50[-]，凍結流の条件下

で各組成の Isp を計算した．化学量論比におけるヒドラジン(N2H4)/四酸化二窒素 (NTO)の Isp

との比較を行った．  

3. 結果と考察  

単体の融点と融解熱はそれぞれ，ADN が TADN=364.8 K，ΔhADN=18.8 kJ mol-1，MMAN が

TMMAN=381.2 K，ΔhMMAN=18.6 kJ mol-1，Urea が TUrea=407.2 K，ΔhUrea=14.5 kJ mol-1 となった．

混合系の融点，相互作用ポテンシャルを Table2 に示す．混合系の融点は Fig.1 の DSC 結果か

ら算出し，その値を基に式 (1)を用いて相互作用ポテンシャルを求めた．  

 

 

 ADN/MMAN ADN/Urea MMAN/Urea ADN/MMAN/Urea 

Tmp[K] 274.5 342.6 297.9 264.5 

ω l[kJ mol-1] -19.8 -9.2 -16.3 -5.6 

Table2 Melting point and interaction potential of mixtures 
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Fig.2 には，ADN/Urea=1:1(質量比 )から算出した相互作用ポテンシャルを基に式 (1)より各組成比

での融点予測値と融点実測値である．ADN/Urea の二成分系において，予測した融点曲線は実測

した融点の結果と良い相関を示した．同様にして，三成分系における融点の算出を行った．各組成

比の Isp と N2H4/NTO の Isp の比を取った ADN/MMAN/Urea の組成比の三角図に，

ADN-EILPs の融点が 0°C 以下になる範囲をマッピングした結果を Fig.3 に示す．Fig.3 より，現

行の推進剤よりも高比推力組成であるのは ADN と MMAN が多く，Urea が少ない組成比である

ことが分かる．一方で，融点が 0 °C 以下の組成比は，Urea が 10 wt%以上の限られた組成比で

ある．以上の結果より，数点の熱測定データを用いることで推進剤のおおよその融点を予測する
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Fig.3 Melting point and Isp mapping of ADN/MMAN/Urea mixture 
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ことができた．本手法より，運用温度に適用できる組成比の中から推進性能の高い組成比から

実験的検証ができ，効率的な推進剤設計が可能となる．  

 

 

4. まとめ  

 膨大な組成比の組み合わせを有する ADN-EILPs に対して，十分な燃焼性能と運用可能

な融点を有するバランスの取れた組成探索のスクリーニング手法の検討を行った．ス

クリーニング手法として，構成成分単体と混合系の数点の熱測定データから求めた

ADN-EILPs の融点予測結果と比推力をマッピングした三角図を提案した．本手法は，

目的の性能と融点を併せ持つと予測された組成比に対して，優先的に実験を行う，効率

的な推進剤開発に有益な手法となる．  
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概 要 
�������ッ�������������������蠕動運動型人工筋肉混�器�

����ンポ�ッ�推進薬������捏和�������������������捏

和������������������要�混�器�捏和�����������混�

器�捏和����������������推進薬����捏和�����������

�混����������������������混�器������捏和������

������������������������推進薬�������������� 

Abstract 
We have tried to realize a continuous kneading technique of composite propellants with a peristaltic 

artificial muscle mixer, aiming at a drastic cost reduction of solid rocket motor systems. In this paper, 

the propellant slurry kneading performance of the peristaltic mixer was estimated, which is one of 

the most important as the elementary consideration for the continuous kneading. The mixer can 

knead the propellant slurry through the mask effects in the powder and the slurry systems. Moreover, 

the propellant had the same combustion rate as the one kneaded by a planetary mixer. These results 

indicate that the peristaltic mixer has both a high slurry mixing performance and a soft mixing. 
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頭字語/略語 

Hydroxyl Terminated Polybutadiene (HTPB): ������������ 

Aluminum (Al): ������

Ammonium Perchrolate (AP): ���������� 

Dioctyl Adipate (DOA): ���������� 

Isophorone Diisocyanate (IPDI): ������������� 
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���連続�����������������������������������

����������������������������������固体����

������������� 

 

2. 研究目的 

 ���������������������������������������

������������連続��������������������������

����������� 

 ����������������������������������� 2 ���

��連�式�����������������������������������

��粒子充填�態��������������������������� 

 

3. 粒子充填状態 

3.1 粒子充填状態の分類 

 ���������������高粒子���気液固��系������表 1 ����

������� 8)����液体�����粉体系����液体�������系�����

����液体������粉体�充填�����������液体��������系�

����������充填形態�固体粒子���膜液�����液���空気���連続�

�連続�������粉体系����液体�������固体粒子������連続��

空��連続��������������������系����液体���連続���

����粒子����������������������������������

���������粒子������������液体��������液体�����

�粒子表����膜液������液������������液����連続����

����������������������������������������

表 1 高粒子��気液固��系��� 

充填形態 ������ ������� ������ ���� 

�����系 粉体系 ���系 ���系 ���系 

�� 乾式 半乾式 �式 ��� 

固体粒子 連続 連続 �連続 �連続 

膜液 �連続 連続 連続 �連続 

��液 ― ― �連続/連続 連続 

空気 連続 連続/�連続 ― ― 
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Hydroxyl Terminated Polybutadiene (HTPB): ������������ 
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Dioctyl Adipate (DOA): ���������� 

Isophorone Diisocyanate (IPDI): ������������� 
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�������������������． 

 

3.2 �オ��ー系間の遮蔽効果 

 現��捏和�����粉体系����系����粒�������現象�������

���遮蔽効果���． 

 

(�) 粉体系����遮蔽効果 (造粒�造塊現象) 

 粉体系����体�分�粉����捕捉し�造粒 (塊) 体���．���������体

����粉��������������． 

 

(�) ���系����遮蔽効果 (凝集体現象) 

 ���系����������凝��������凝集体��捕捉�� (�分����

�������)�凝集体���化��し���������．  

 

 ��������体�分�捕捉し�粒�塊�凝集体����������粒�����

����������．���������捏和����������投入比率����

���������������捏和����������．������������

�遮蔽効果��������������������． 

 

4. 実験 

4.1 推進薬���の捏和 

 用��推進��分�用途�

重量比率�表 2���．推進�

�量� 400 g �し�．����

図 1��� 2��������

�������������

用��．����������

50 kPa�し���������

��し�．���������

��������������

�������� 80°C ���

���し�．��������

� 12��し�． 

 捏和����し�����

HTPB� Al粉��予捏和�� (予捏和段階)．HTPB� Al粉���体����������

���������し���3 ����分���� AP ��量入��90 分捏和し (AP 捏和

表 2 推進��分 

�分 用途 
重量比率 

[wt%] 
投入段階 

HTPB ���� 12.09 予捏和 

Al 粉� 金属燃料 18.00 予捏和 

AP  400 µm 酸化剤 40.80 AP 捏和 � 

  200 µm 酸化剤 10.20 AP 捏和 � 

  50 µm 酸化剤 17.00 AP 捏和 � 

DOA 可塑剤 1.00 AP捏和 � 

IPDI 硬化剤 0.91 最終捏和 
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�段階)，��後 DOA�������

60分捏和�� (AP捏和�段階)．最後

� IPDI ����，������捏和

�� (最終捏和段階)．捏和��推進�

���� 60°C ����������

����������後，60°C���

���� 7�間�����． 

 ���������������

�，AP 捏和�段階�� (捏和時間 30

分) ���終�時�推進�����

�捏和���終���������

���推進�����， 12 mm，�� 10 mm���������，���� X線 CT�

図 1 蠕動�動�������� 

表 3 推進������� 

�������������������． 

 

3.2 �オ��ー系間の遮蔽効果 

 現��捏和�����粉体系����系����粒�������現象�������

���遮蔽効果���． 

 

(�) 粉体系����遮蔽効果 (造粒�造塊現象) 

 粉体系����体�分�粉����捕捉し�造粒 (塊) 体���．���������体

����粉��������������． 

 

(�) ���系����遮蔽効果 (凝集体現象) 

 ���系����������凝��������凝集体��捕捉�� (�分����

�������)�凝集体���化��し���������．  

 

 ��������体�分�捕捉し�粒�塊�凝集体����������粒�����

����������．���������捏和����������投入比率����

���������������捏和����������．������������

�遮蔽効果��������������������． 

 

4. 実験 

4.1 推進薬���の捏和 

 用��推進��分�用途�

重量比率�表 2���．推進�

�量� 400 g �し�．����

図 1��� 2��������

�������������

用��．����������

50 kPa�し���������

��し�．���������

��������������

�������� 80°C ���

���し�．��������

� 12��し�． 

 捏和����し�����

HTPB� Al粉��予捏和�� (予捏和段階)．HTPB� Al粉���体����������

���������し���3 ����分���� AP ��量入��90 分捏和し (AP 捏和

表 2 推進��分 

�分 用途 
重量比率 

[wt%] 
投入段階 

HTPB ���� 12.09 予捏和 

Al 粉� 金属燃料 18.00 予捏和 

AP  400 µm 酸化剤 40.80 AP 捏和 � 

  200 µm 酸化剤 10.20 AP 捏和 � 

  50 µm 酸化剤 17.00 AP 捏和 � 

DOA 可塑剤 1.00 AP捏和 � 

IPDI 硬化剤 0.91 最終捏和 
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������X線 CT������ TOSCANER-30000 (東芝製) ��������� 100 kV，

���� 200 µA������ 

 

4.2 コンポ��ット推進薬��の���の燃焼 

 �����推進薬�������������������������������

� 5 MPa�������������������������������線� 0.3 mm，

������� 10 mm ����推進薬�����������表�����������

��� 

 

5. 結果 

5.1 ト推進混合物の性状変化 

 表 3� AP���，������

�推進薬�����������

������AP��������

����� AP ��������

�������� AP������

��� 40�����������

���������������

�������，�������

��������，AP�����

���������������

��������，DOA����

�����進�����，���

���������������

����� 

AP���30��X線CT����

���図 2����図 2 (a)，(b) �

���������������

�������������(c)，

(d) ���������������図����(a) ��(c) ���，HTPB/Al������

��� (��，������) � AP������������������������

�������図 2 (d) ����������������������������(b) �

����，������������������������，����������

�������AP���30���，��������������������，���

���������，�����������，������������ 

図 2 AP���30��推進薬��� 
� X線 CT������ 
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 AP �����������

�� X線 CT�������図

3����(a) ���図 2���

�������������

�������粒子�����

��������������

��������������

������������粒子

�������������

��������������

������������(b) 

�����������������������AP粒子��������������

����������������������������������������

�������400 – 50 µm � 3��粒������ AP粒子�������粒�����

�����������������������図 2 ���������������

����������������������������粒子����������

�� 

図 4������������������ X線 CT����������(a) ����

������������������������(b) ���������������

������(a) ���AP粒子

��������������

�������������

��������������

�������������

����� 3��������

��AP ����������

�������������

�������������

��(a) �粒子�������

���������� 

 

5.2 推進薬の燃焼�� 

 ���������� 4 ��������10 �������������������

��������������������������������p̅��� 0.05 mm/s 

��������������������������� 3 %��������� 0.16 x 

10-1���������������������������������������

図 4 �������������������� 
(a: �������������b: ��������) 

図 3 AP������������� 
� X線 CT������ 

������X線 CT������ TOSCANER-30000 (東芝製) ��������� 100 kV，

���� 200 µA������ 

 

4.2 コンポ��ット推進薬��の���の燃焼 

 �����推進薬�������������������������������

� 5 MPa�������������������������������線� 0.3 mm，

������� 10 mm ����推進薬�����������表�����������

��� 

 

5. 結果 

5.1 ト推進混合物の性状変化 

 表 3� AP���，������

�推進薬�����������

������AP��������

����� AP ��������

�������� AP������

��� 40�����������

���������������

�������，�������

��������，AP�����

���������������

��������，DOA����

�����進�����，���

���������������

����� 

AP���30��X線CT����

���図 2����図 2 (a)，(b) �

���������������

�������������(c)，

(d) ���������������図����(a) ��(c) ���，HTPB/Al������

��� (��，������) � AP������������������������

�������図 2 (d) ����������������������������(b) �

����，������������������������，����������

�������AP���30���，��������������������，���

���������，�����������，������������ 

図 2 AP���30��推進薬��� 
� X線 CT������ 
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������������ 

 

6. 考察 

 AP捏������捏������ AP����������������������

���捏���������������AP捏�������������������

��������������������������������蠕動運動����

������捏������������������������������捏��

�������������������������捏��������������

���������AP捏������������������������������

�動�����������������������������捏��������

����������������������������������������

���������������捏������������������������

����������蠕動運動������動捏������������������

��������� 

 ������������������������������� AP�������

����������������������捏�����������������

���������� AP����������� AP����������������

��������表�������������������������������

���������������������������������捏������

������� 2)����蠕動運動������������AP捏����������

���������������������������������AP������

������������������������������������捏���

������� AP�������������������������������捏

��������������������� 

 

7. まとめ 

蠕動運動��������� AP�����������捏�������������

��������X線 CT�������AP�������������������捏

��������� AP������������������������������

表 4 5 MPa ������������ 

���� ������p̅
[mm/s] 

������r
[mm/s]

蠕動運動���� 6.95 2.21 x 10-1 

�������� 6.90 2.37 x 10-1 

表 4　5 MPa  における推進薬の燃焼速度
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�������������������������������������� AP粒

��������粒�������������������������������

����������������������������������������

������������������������ 

 

8. 今後の計画 

 ����������������������粒����������������

����������������������������������������

����������������������������������������

������������������� 
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X線 CT�用い� AP/HTPB系�ン��ッ�推進薬�混�度�測� 
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Measurement of the degree of mixedness of AP/HTPB composite propellant by X-ray CT 
 

Naomasa Hosomi*1, Kana Otake*1, Natsuyo Uegaki*2, Akihiro Iwasaki*3,  
Kotaro Matsumoto*4, Hiroto Habu*4 and Soichiro Yamaguchi*2 

 
概要 

AP/HTPB系�ン��ッ�推進薬� X線 CT������度�������用い�, AP粒子������������

�混�度����������. ����推進薬������ン���抽出� CT �������, ��混������

�.  

Abstract 
Dispersion of the Ammonium Perchlorate (AP) particles and air voids is measured as degree of mixedness from a 

brightness histogram of X-ray computed tomography of AP/HTPB composite propellants.  The mixture state of the 

propellant slurry is shown by drawing its sample and obtaining tomographic images.  

 

Keywords 
X-ray CT, composite propellant, slurry, particle dispersion, mixture state 

 

1. 緒言 
�������������度�����固体����ッ�������/�������要�������い�. 固体

����ッ���������������, 固体��ッ�������/����������������混����

� AP/HTPB 系�ン��ッ�推進薬������関��研究�����い� 1). ��研究����要����い����

�����������, ��推進薬���������AP粒子/����������������混�度(���進�

�������������)�測��������. ����AP粒子/���������固体��ッ��������

������直��������. ��, ����������い�推進薬�混�度�測��������������

����, �����推進薬����������������. 混�������推進薬� AP 粒子/��������
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� 1  X線吸収� CT画像輝度���係 

 
� 2 �������������混� CT画像 

(��������, 右�������) 

����,  �混度������������部�粒子�������������. �������������出手�

�� X線 CT�用い��体�����部撮像��� 2). ������� X線 CT�用い�����部� AP粒子����
3)�����������, �効�画像��手�����������.  

�体���� X 線 CT �撮像����像(CT 画像)���い�輝度�画�数(��数)������, 輝度�������

����. �������分������������分��線������ 4). �����, �������混����

����分��線��画�, �����部分����分��線������ AP 粒子/����分����分���方手�

����.��, 輝度�������������線����線���用い��混度�����, �混���������

��������混度��������. ����� X 線画像��手������������混������, ��用

�����������������������/��������い��������.  

 

2. 輝度�������用い��混度��算出手 
 CT画像�輝度�����分�����������, �������線吸収係数 μ (cm-1)���. � 1������強

度 I0� X線�, �� Δx, 線吸収係数 μ�一�� X線吸収�体���透過���, 透過強度 I��式(1)�����.  

   = ��−     ���  

式(1)�����������線吸収係数 μ�����.  

   = − ln � �⁄ �           ���  

Δx����一�������, ����輝度�線吸収係数 μ���.  

������������体積分�� X線吸収������, �������線吸収係数 μ���� X線 CT画像�輝度

����. ����CT画像��部������������, ���輝度��������������い�. 画像��

均輝度(�均線吸収係数), ��分�輝度(線吸収係数)μ, ��分�体積分� ρ��係�式(3)�����.  

   = ����� � ����� � ���������   ���  

������分�体積分� ρ�����均輝度���������. ���部分体積効果 5)�い�. ���� 2����

���式�� 2�� AP粒子���� CT画像��い����. ��������������混(� 2�), 部分体積効果

����AP粒子���線����������, �い��分�������AP粒子�������������. 一方, 

��������������混(� 2 右), 部分体積効果����強���粒子�体����������������

���. ���, ����輝度���式(3)������������分����������い�.  

�輝度������数��������輝度���������. ��分������粒子�����分������

��� 4). ����粒子分�����輝度�������, ����線吸収係数 μ�体積分� ρ���算���. ����

��, AP粒子�分��分���分�分�����分�����������������い� 3). AP/HTPB������

�����輝度�������, AP 粒子����分��分������分����混�����, �������線

fcalc(μ)��式(4)�����.  
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  ������� = ��√���� ��� �− � − �������� � � 分散媒√��分散媒 ��� �− � − 分散媒���
分散媒
� � ���  

係数比 AAP：A 分散媒�, ��推体積分�比�������. ��分推線��係数 μAP,μ 分散媒��推����σAP,σ分散媒��

�分推�体������ X 線 CT 撮像�����������������. ��, ��������推分��線推�積

���分推体積分���比�������, 次式(5)���画素数推�係式�� AAP� A 分散媒����.  

  ∑ �������� =総画素数
���  ���  

���, ��推��数 N���.  

 ������������, ����分��線���固体����分��線�推��������次式(6)������

�.  

  δ = √� ∑ ����� − ����������
���  ���  

���������������分推分散���固体�推���分推分散�推��������. CT 画像����� (i, 

j)(i, j =1,2,･･･,n)��分�, ��������������δij�����. ������δij推������������次

式(7)�����.  

   = √ � ×  ∑ (�� − ̅)�
�����  ���  

����̅����������������推����������������������������. �推��

������������固体推�������������.  

 
3. 特性 X線 CT����体�固体推 CT撮像 

特性 X線�������体� X線 CT�������体�固体推��������. 特性 X線推��, 照射 X線���

������推�, ������分���線��係数�特������������. ������X線顕微鏡 nano3DX 

(�式�����)�����. �����管電� 40 kV, 管電流 30 mA, 画素数 3,300×2,500 pixel, 画素サイ� 4. 32 

μm/pixel, �イ������� 16bit���. �����電���(Cu)�����, X線�����8 keV推特性 X線��

����. �固体���, ��素�������(AP)粒子 (粒径 φ400, 200, 50μm), ������(Al)微���(粒径

φ5μm), ������������(HTPB)推��分�������比� AP 68%, Al 18%, HTPB 14%��������

��, ����������� 6). nano3DX��体��� CT�������, 照射 X線����������� X線透

����. �固体�����������, �������������, ������X線���X線CT撮像����

��.  

� 3��固体推 X線 CT画像(��)��推��������(右�)���. CT画像����������������

推� AP粒子���, �推������������分散媒���. Al微��推�������������, 部分体積効

��������推���������. ������������ AP粒子�分散媒(HTPB� Al推��)推��推分�

����. CT画像�����(1400×1400 μm)��分�(��), ��������������δ������������
���, 粒子分散推�����画像�����(右�). � 4(�)��固体推 CT 画像��推������δ���������
��推(右)���. δ������線�推���������������. � 4 ��推右�推���推�������イ�
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� 3 推進薬� X線 CT画像(�)���������(右) 

(������������� AP粒子���, �������

����������(HTPB� Al���)) 

 
� 4 ���������������������

差δ�������(��:CT画像, 右�: δ�����) 

����������������. �����画像�������推進薬�� AP 粒子/���������数����

��.  

 

 

4. 連続 X線 CT���推進薬���� CT撮像 
 ��, X線エ�����連続�����������X線CT������, 捏�������推進薬��������

����. ��管電�����エ����� X線�������, ������������������, 3����粒

子������������. ��������������CT TOACANER-32300μhd(東芝 IT����������

株式会社)�����撮像��. �����, 管電� 100 kV, 管電流 200 µA, 画素数 1,024×1,024 pixel, 画素��� 35 

µm/pixel, ��������� 16 bit���. �����, nano3DX�撮像���������������. ���, 捏

�����������������, ����� 30 min,70 min,150 min����撮像��. ��������� CT

画像������������� 5 ���. �������/�������, �����������(CT �撮像���

����撮像�������������� CT画像����������)����������������.  

CT画像������������������ AP粒子���, �����������������, ������

�����. ���, ��������������������������粒径 50 μm � AP 粒子�������. 

��, ���� 30 min� CT画像�����, AP粒子������������. ����� AP粒子��������

���, ������������� AP粒子�������画像����������������表����.  

CT画像���, �������������AP粒子�����������, AP粒子���������������. 

������������ AP粒子 (粒径 φ400, 200 μm)����(粒径 50 μm � AP粒子, HTPB� Al���)����

������. ��������������線����線���������������. CT画像�����(945×

945 μm)����, �������������差δ�������������� 6���.  

AP粒子������������������ 30 min� 70 min�����, δ�����������, ���表���

����������. ������� 150 min����������������������. δ����������
�������������������表 1���. ���, ��������, ���������推進薬��� CT

画像�� 5 ������画像��������, ������画像��������������, ���������

推進薬�������.  

表 1 ���������推進薬����������� 

 
30 70 150
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図 5 各混合時間における推進薬の X 線 CT 画像とその輝度ヒストグラム(左から混合時間 30 min,70 min,150 min)

(明るく多角形に見えるものは AP 粒子であり, その周囲にあるやや暗い領域が分散媒(粒径 50 μm の AP 粒

子, HTPB と Al の混合), 暗い領域がボイド) 

 

 
図 6 各混合時間における平均二乗誤差δ��マッピング 

(上図:CT 画像, 下図: δ��分布図) 

混合時間が長くなるにつれて混合度が小さくなり理想的な AP 粒子の配合比率に近づくことを示している. このように推

進薬スラリから抽出したサンプルを CT 撮像することで, スラリの混合状態が定量的に評価される.  
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5. 結言 
 X 線 CT 装�����推進薬�撮��, �����������解��������������������.特性 X

線 CT(分解能 4.32 µm/pixel)����固体推進薬�撮�����, ���������分��一��������.一��, 

連続 X線 CT(分解能 35 µm/pixel)������, ���������分�����������.装���������分

��線�����, �����������������分��線������ AP 粒子/����分����分����

�����.���, ���空�分解能���(特性 X 線, 連続 X 線)��������, ���������解�����

�推進薬�� AP 粒子/����分���������分����������������.������������

���推進薬���, �����長�������, CT���� AP粒子�分�������������������

���. ������小����������������������. ���法����������������

��, 固体推進薬�造��������������������������.  
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���を用いた固体推進薬燃焼表面�可視化 

�� 幸太郎*1，岩崎 祥大*2，羽生宏人*1 

 

Visualization of combustion surface of solid propellants using laser 
Kotaro Matsumoto*1, Akihiro Iwasaki*2, Hiroto Habu*1 

 

ABSTRACT 

 

     The diameter of agglomerated Al particles is over 100 μm.  To improve the performance of 

solid propellants, the method to control the agglomeration is required.  In this study, combustion 

surface of solid propellants is visualized by high-speed camera using laser systems, in order to 

clarify the agglomeration mechanism of Aluminum (Al) particles.  As a result, Al particles is 

collected around Ammonium Perchlorate (AP) particles at 1 MPa.  Al particles that collected 

around AP particles formed the agglomerate at combustion surface and ignited as the agglomerated 

particle above combustion surface.   

 

Keywords：Solid propellant, Aluminum, Agglomeration, Visualization, Laser 

 

 

概要 
���固体燃������������を�����た������用固体推進薬��

��化�������������固体燃�������������推進��を���

�����た����推進薬燃焼表面����������(Al)���集塊を�����要

����集塊 Al����������������� μm����� μm� 3�����を

������������� 1)�100μm���集塊Al��を��化������要����

集塊 Al�����化を����た����固体推進薬燃焼表面���������集塊�

������要�����研究���固体推進薬燃焼表面����を��������固

体推進薬燃焼表面������ Al��集塊���可視化��を��た�可視化�����

1MPa��固体推進薬燃焼表面��い��AP������ Al������� Al��塊�

���集塊 Al��を����������た� 
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1. ���� 
固体���������を��������������������固体�����

������を�������������固体�������を� 3 �用い�い���

�������固体������������������������������固

体�������用固体推進薬�高��化����固体推進薬������������

�(AP)を������ AP�固体推進薬�用い���い��AP�固体推進薬������3

���粒径���� AP粒子�Al粒子�������������(HTPB)��������

固体推進薬�高��化�法������燃���� Al粒子���を��さ��������

���推���������� 

AP�固体推進薬��� HTPB���

�� AP 粒子及び Al 粒子��均���

���(Fig. 1)�Fig. 1枠内�������

AP 粒子����� Al 粒子�����

����固体推進薬����� Al粒子

��推進薬燃焼表面��い������

��数� μm�い���������粒

子�������� Al粒子�燃焼�内

�燃焼を�������������さ�����固体������������推進�

�を����������い�������用固体��������高��化���固体

推進薬�高��化及び�� Al粒子��粒化������� 

����� Al粒子������ 1-5)�������さ����� Al粒子(数十 μm)を用い

��������い��������(1 MPa��)������������������

���実�����燃焼���(5 MPa��)������������い���用高��固

体推進薬を���������実用����固体推進薬��を用い��推進薬��を��

�������高�燃焼��� Al粒子�����を������������い� 

 ������固体推進薬燃焼表面����を��������Al 粒子������可視

化を���� 

 

2. 固体推進薬燃焼表面�可視化 
2.1 実験方法 

��用高��固体推進薬を���������実用����固体推進薬��を用い��

推進薬��を��������� Al粒子�����を������������い���

�固体�������用を����������固体�����用い���い�固体推進

薬���� AP �������推進薬��(Table 1)を用い���を����化���� AP

� 400, 200, 50 μm�粒子を 60：15：25 wt%�������������粒子���Al粒子

(平均粒子径 5 μm)を用い��推進薬�験��� 2×5×5 mm (厚さ×横×高さ)�固体推進薬

AP粒子(400�200�50 μm) 

Fig. 1固体推進薬��粒子������ 

Al粒子(数 μm) (枠内) 

HTPB����+Al粒子 

AP 
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�����燃焼実験���������������(Fig. 2)�������������

�� N2 �������燃焼�� 0.1～1 MPa �実験��������� Cavitar Ltd.製 

CAVILUX smart(�����:14 mm���: 400 W)�����������������

Photron製 FASTCAM MINI AX200���������� 5,000～40,000 fps�実験����� 

 

 

 

 

 

 

 
Fig. 2 実験���� 

 

2.2 実験結果及び考察 

2.1.1. 集塊 Al粒子�燃焼 

 Fig. 3�集塊 Al粒子������結果�������実験���Al粒子������燃

焼����集����燃焼��������集塊������子�����������

集塊 Al粒子������燃焼�����������Fig. 3-�～�����集塊 Al粒子�

�����������������粒子������������������� 

 
Fig. 3 集塊 Al粒子�燃焼��子 

Table 1 AP������������. 

Sample 
AP 

[wt%] 

HTPB 

[wt%] 

Al 

[wt%] 

Prop. 1 85 15 0 

Prop. 2 68 12 20 

1. ���� 
固体���������を��������������������固体�����

������を�������������固体�������を� 3 �用い�い���

�������固体������������������������������固

体�������用固体推進薬�高��化����固体推進薬������������

�(AP)を������ AP�固体推進薬�用い���い��AP�固体推進薬������3

���粒径���� AP粒子�Al粒子�������������(HTPB)��������

固体推進薬�高��化�法������燃���� Al粒子���を��さ��������

���推���������� 

AP�固体推進薬��� HTPB���

�� AP 粒子及び Al 粒子��均���

���(Fig. 1)�Fig. 1枠内�������

AP 粒子����� Al 粒子�����

����固体推進薬����� Al粒子

��推進薬燃焼表面��い������

��数� μm�い���������粒

子�������� Al粒子�燃焼�内

�燃焼を�������������さ�����固体������������推進�

�を����������い�������用固体��������高��化���固体

推進薬�高��化及び�� Al粒子��粒化������� 

����� Al粒子������ 1-5)�������さ����� Al粒子(数十 μm)を用い

��������い��������(1 MPa��)������������������

���実�����燃焼���(5 MPa��)������������い���用高��固

体推進薬を���������実用����固体推進薬��を用い��推進薬��を��

�������高�燃焼��� Al粒子�����を������������い� 

 ������固体推進薬燃焼表面����を��������Al 粒子������可視

化を���� 

 

2. 固体推進薬燃焼表面�可視化 
2.1 実験方法 

��用高��固体推進薬を���������実用����固体推進薬��を用い��

推進薬��を��������� Al粒子�����を������������い���

�固体�������用を����������固体�����用い���い�固体推進

薬���� AP �������推進薬��(Table 1)を用い���を����化���� AP

� 400, 200, 50 μm�粒子を 60：15：25 wt%�������������粒子���Al粒子

(平均粒子径 5 μm)を用い��推進薬�験��� 2×5×5 mm (厚さ×横×高さ)�固体推進薬

AP粒子(400�200�50 μm) 

Fig. 1固体推進薬��粒子������ 

Al粒子(数 μm) (枠内) 

HTPB����+Al粒子 

AP 
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2.2.2 推進薬燃焼表面�可視化 

 Fig. 4� Prop. 1�燃焼表面�可視化��を���Fig. 4-����0.1 MPa��� AP粒子

��� HTPB��������������������た��た�Fig. 4-����1 MPa

�������燃焼表面����� AP粒子����を����������������

た�������燃焼��������� AP粒子�����子����������た� 

 

Fig. 4 Prop. 1燃焼表面���� AP粒子挙動 (�: 0.1 MPa��: 1 MPa, 倍率 4倍) 

 

Fig. 5� Prop. 2�燃焼表面可視化��(燃焼表面

強調)を���可視化����������を�

�����燃焼表面�可視化�集塊 Al粒子��

����可����������た�Al 粒子を

���た��推進薬����AP粒子�����

�������た��た�AP粒子������

���集塊 Al粒子�������������

た��������AP粒子� Al粒子�集塊��

������������������AP粒子

� Al粒子�集塊���を���た����倍率

��可視化を��た�Fig. 6 �倍率 11 倍���

� Prop. 2�燃焼表面可視化��を��� 

 Fig. 6 �����推進薬燃焼表面����AP

粒子������� Al粒子��������た

Al粒子�塊�集塊Al粒子���������た�

集塊�������� AP粒子�燃焼表面������� ���た AP粒子��� Al粒子

�����������AP 粒子�����AP ���������������子���

�た�� AP粒子������た Al粒子� Al粒子塊����燃焼表面�������� �

��た Al 粒子塊�燃焼表面������集塊������AP 粒子����た��集塊�

た集塊 Al粒子��� 120 μm���た��������推進薬����化�た����AP

AP 

AP 

AP粒子 

Fig. 5 Prop. 2燃焼表面�可視化 (@1 

MPa, 倍率 4倍) 
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粒子�蓄積��集塊���������集塊 Al粒子��粒������������� 

 

 
 

3. ��� 
 ���������������������������������������

�����AP粒子������������������1 MPa�����������

������������Al粒子�集塊������AP 粒子�������� Al 粒子�

蓄積�����集塊 Al粒子���������������������������AP

粒子���� Al粒子蓄積�考���集塊 Al粒子��粒������������� 
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Fig.6 AP����� Al粒子蓄積(@1 MPa, 倍率 11倍) 

Al粒子蓄積  

 

AP 

200 μm 

200 μm 200 μm 

  

200 μm 
Al粒子塊��� 

 

集塊 Al粒子  

(約 120 μm) 

 

2.2.2 推進薬燃焼表面�可視化 

 Fig. 4� Prop. 1�燃焼表面�可視化��を���Fig. 4-����0.1 MPa��� AP粒子

��� HTPB��������������������た��た�Fig. 4-����1 MPa

�������燃焼表面����� AP粒子����を����������������

た�������燃焼��������� AP粒子�����子����������た� 

 

Fig. 4 Prop. 1燃焼表面���� AP粒子挙動 (�: 0.1 MPa��: 1 MPa, 倍率 4倍) 

 

Fig. 5� Prop. 2�燃焼表面可視化��(燃焼表面

強調)を���可視化����������を�

�����燃焼表面�可視化�集塊 Al粒子��

����可����������た�Al 粒子を

���た��推進薬����AP粒子�����

�������た��た�AP粒子������

���集塊 Al粒子�������������

た��������AP粒子� Al粒子�集塊��

������������������AP粒子

� Al粒子�集塊���を���た����倍率

��可視化を��た�Fig. 6 �倍率 11 倍���

� Prop. 2�燃焼表面可視化��を��� 

 Fig. 6 �����推進薬燃焼表面����AP

粒子������� Al粒子��������た

Al粒子�塊�集塊Al粒子���������た�

集塊�������� AP粒子�燃焼表面������� ���た AP粒子��� Al粒子

�����������AP 粒子�����AP ���������������子���

�た�� AP粒子������た Al粒子� Al粒子塊����燃焼表面�������� �

��た Al 粒子塊�燃焼表面������集塊������AP 粒子����た��集塊�

た集塊 Al粒子��� 120 μm���た��������推進薬����化�た����AP

AP 

AP 

AP粒子 

Fig. 5 Prop. 2燃焼表面�可視化 (@1 

MPa, 倍率 4倍) 
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硝酸�ンモニ�ム/過塩素酸�ンモニ�ム系�������粒子を用い� 
固体推進薬�調製��び燃焼性 

古荘 貴章*1，松永 浩貴*2，東 英子*2，渡部 裕平*3，久保田 一浩*3，加藤 勝美*2 

 
Preparation and combustion characteristics of a solid propellant comprising 

spray-dried ammonium nitrate/ammonium perchlorate mixture 
Takaaki Furusho*1, Hiroki Matsunaga*2, Eiko Higashi*2, Yuhei Watanabe*3, Kazuhiro Kubota*3,  

Katsumi Katoh*2 
 

ABSTRACT 
In this study, we prepared solid propellants of spray dried particles (diameter: approx. 34 μm) with 

mixed ammonium nitrate (AN), ammonium perchlorate (AP), and polymer. And we evaluated the 

viscosity of the mixtures of the spray dried particles and the binder (Hydroxyl-terminated 

polybutadiene) as an index of miscibility and the combustion characteristics of the prepared 

propellants. The spray dried particles of a water-soluble polymer easily mixed with HTPB, and the 

viscosity of the resulting mixture was low. This phenomenon was possibly related to the smooth 

surface of the particles, as observed by SEM. The results of the combustion test conducted under 3 

MPa of pressurized condition show that the combustion of the prepared propellants with the AN mass 

ratio ≤ 20 wt.% (in AN/AP) was successfully completed without any misfiring. In addition, the 

pressure dependency of the burning rate was lower than that of the propellant prepared from 

commercial AN and AP. 
 
Keywords: Ammonium nitrate, Potassium nitrate, Spray dry, Solid propellants, Combustion 
 

概  要 
  �研究��，硝酸�ンモニ�ム(AN)，過塩素酸�ンモニ�ム(AP)��び��������

�粒子(粒�� 34 µm)を�����������粒�，�粒子を酸�����推進薬を調製

�����，推進薬調製���������粒子���ン�(���酸�������ン)�

���性��び調製��推進薬���性��い����������，�������性�

���を用い�調製���������粒子�粒子���平����，��，��ン���

������������性��い傾向��������，酸��(AN/AP)�� AN 比を≤ 

20wt.%���推進薬�，燃焼��������燃焼����，��，��� AN��び AP

を酸�����推進薬�比����������������������� 
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*　 平成 28 年 11 月 24 日受付 （Received 24 November , 2016）
*1
　福岡大学大学院工学研究科 (Graduate School of Engineering, Fukuoka University)

*2
　福岡大学工学部 (Faculty of Engineering, Fukuoka University)

*3
　カーリットホールディングス株式会社 (Carlit Holdings Co., Ltd)

硝酸アンモニウム /過塩素酸アンモニウム系スプレードライ粒子を用いた

固体推進薬の調製および燃焼性
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1. ���� 
 
����������，����������������(AP)�������(���

�)�����水���������(HTPB)�������� 1)。一方，AP������焼

����水��������を��������環境�������������，環境

�����を�����，AP������������������(AN)�������

���� 1)~6)。 
AN�������調���������，��，���中�����を�������

��焼���������������������，AN���性��������を�

�������，工業����������������。��，AN��焼性�����

�� AP������������������� 2)。 
AN ��������性���を�����，��� 7)�，AN 水溶液�水��性���

�水溶性����を�������������を�� AN ����������粒子を

調製��。調製��粒子����������� AN ���を������������

��。����を����，AN，AP�����������������������を

実��，調製��粒子����熱�性��を実��� 8)。AN/AP/����粒子を����

�����������������，AN ���性������を���，AN ��焼性

���を AP�����，���� AP�������������������環境��

���������。 
�����，AN/AP/����粒子�������������を�����，AN/AP/�

���粒子を�������������粒�，��を���������を調製��。�

�，���調製�� AN/AP/����粒子� HTPB����性�������焼����性

��������。 
 

2. 実験 
 
2.1 �������粒子調製 
 AN，AP(������工業製)，�������水��性���水溶性����を���，

AN/AP/����/水(��� 60/40/3/412) 溶液を調製�，��������(中部熱工業社製)

���溶液を�������。��，水��性����を���������粒子を SDA，

水溶性����を��粒子をSDB�����。�����������，���部�� 90°C，

��������� 18,000 rpm���。�粒�，SDA ��� SDB ���を����子�

微鏡(SEM，JSM- 6060，JOEL製)�������。 
 ��，�������粒�調������ AN(粒� 212 µm��)��� AP(粒� 200 µm，

���������������)を��������粒子(PB)を調製��。 
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2.2 推進薬調製 
 2.1�調製�� SDA��� SDBを��������，���� AP(粒� 200 µm)を追添

�� AN/AP比を 60/40，40/60，20/80�調����比�試�� PB�������比��調

製����化剤(SDA，SDB，PB��，��� 1種類)，����(�������������

提供 ������������，HTPB)，可塑剤(�������������提供 ������

����，DOA)，硬化剤(東京化成工業製 �������������，IPDI)を����

70.8/23.6/3.54/1.98���比����，�����硬化���，Table1���推進薬を調製�

��SDA-60/40��� SDB-60/40�����，推進薬を調製���，硬化剤添����化剤

/HTPB/DOA������を�������(Rheosol-G2000，UBM製)������，�化剤

� HTPB����を����� 
 

Table1 調製��推進薬��成 
Propellants Mass ratio [-] 

AN AP HTPB 
SDA-60/40 60 40 33 
SDA-40/60 40 60 33 
SDA-20/80 20 80 33 
SDB-60/40 60 40 33 
SDB-40/60 40 60 33 
SDB-20/80 20 80 33 
PB-60/40 60 40 33 
PB-40/60 40 60 33 
PB-20/80 20 80 33 

 
2.3 燃焼試験 
 調製��推進薬を 6×6×90 mm(約 4 g)������燃焼試験�供���燃焼試験�，��

�������燃焼��を���������試�����，�����，�� 3MPa�

����燃焼試験を 3����，燃焼�����������燃焼��結�������

��を�������，�����を���推進薬���，����� 1.5~6MPa�燃焼

試験を���，�������� 9)���燃焼��を���������燃焼�����

���������� Vieille�式 10)(1式)を������� nを�������，1式��

�� r ��� P�，����燃焼�������������� 
r = aPn   (1)  
 

3. 結果�考察 
 
3.1 �������粒子�表面状態 

2.1�調製�� SDA��� SDB� SEM画像を Fig.1����SDA���������察 

r = aPn   (1) 
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���� SDB����������������������������������，

������性�����������������，SDA �������������

性����������，���������������������������，�

������������������ AN/AP�����，�������������

性������，SDB�����，�����������性�����，AN/AP/���

����������������������������������，������

������������������混�����������������性���� 
 
 
 
 
 
 
 

Fig.1 ���������� SEM画像(A: SDA，B: SDB) 
 

3.2 酸化剤� HTPB�混�性 
 �������������������

��(HTPB)��混�性�������，酸化

剤(SDA，SDB��，��� 1種類)/HTPB/DOA

混����������性��������

�� 
 Figure 2 ��混�������性����

��������，SDB ����� SDA �

��������������������

��� SDB� SDA����混����，�

�������������SDB�����

���������，Fig.1�������，

SDB ����������������，

HTPB �混����，HTPB �������

����������，���������性���� 
 �������，������������������������化�������

��，��������������，SDB ��������������������

��������� 

B A 

Fig.2 ����性���� 
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���������� SDA���������������������������

�����������������������������������������

��燃焼試験��������� 
 
3.3 燃焼試験 
 Table1 �����������SDB ���

び PB ������������� 3 MPa �

����燃焼試験を����������Table 

2�������SDB���び PB�����

���AN を�������3���験�燃焼

�������� 1������������

����������燃焼��������

���������� APを��������

�� AN 比を 20wt.%�������3 ���

験��������燃焼����������

������������ 
 ����������  SDB-20/80 ��び

PB-20/80�����1.5~6MPa���������を���燃焼試験を����燃焼���

�����������������燃焼�����を Fig.3�����������SDB

�����燃焼����PB��比����������������燃焼�������

�������� SDB �����(n=0.18)��PB-20/80(n=0.43)�比����������

�����������������燃焼�������������������を��

�������������������SDB �������������������

��������������SDB� PB����������������������

�(SDB: 30 µm, PB: 200 µm)��び�������������������������

�������������を������を������� 
 

Table 2 �������������び燃焼� 
 
 
 
 
 
 
 
 

Propellants Ratio of combustion  
completion [-] 

Combustion rate 
[mm/s] 

SDB-60/40 
SDB-40/60 
SDB-20/80 

0/3 ― 
0/3 ― 
3/3 2.14 

PB-60/40 
PB-40/60 
PB-20/80 

1/3 0.98 
3/3 1.66 
3/3 3.42 

Fig.3 燃焼������� 
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4. ��� 
 
 ��究��，AN，AP�������を����������� AN/AP/������粒

子を��������薬を���，��薬����粒子� HTPB ����������薬

�����火��������������，����������� 
� �������を���������粒子(SDB)� HTPB����������，��

�������薬を�����������一�，��������を�������

��粒子(SDA)���，�������薬������������ 
� SDB���薬������ AN��� APを������ PB���薬��� ANを多

�������火��������������，���(AN/AP)�� AN比を 20wt.%

�����������������火�������������� 
� SDB���薬� PB���薬�比��������������，�������粒子
を���������������� 
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