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気液界面などの異相界面は、機能性自立薄膜の作製等の材料プロセスに広く用いられており、近年

ではプラズマ－液相界面を利用したプラズマプロセスの新展開が精力的に進められている。我々は特

に、異相界面におけるプラズマプロセスのさらなる新展開としてプラズマ－氷界面を提案し[1]、プラ

ズマ－氷界面の特徴を積極的に利用したプラズマ支援凍結テンプレート法（Plasma-assisted Freeze 

Templating; PFT）の開発に着手している。PFT 法では、溶液の一方向凍結により氷相上に形成されるマ

イクロ・ナノメートル厚みの濃縮液体層に、ガス温度が氷点下に制御されたプラズマであるクライオ

プラズマを照射し反応活性種を供給することで、化学反応を進行させる。液体層は凍結溶液の温度・

濃度を変えることでその厚さを熱力学的に制御可能であるため、サイズ制御可能なプラズマ誘起液相

反応場として期待される。本発表では、PFT 法による材料プロセスの第一報として、プラズマ－氷界

面の液体層厚さを制御しテンプレートとして用いた、ポーラス構造を持つ金ナノ粒子自立薄膜の作製

について報告する。 

ペルチェ素子上で金イオン溶液を一方向凍結させ、その表面にガス温度が−5°C前後に制御されたク

ライオプラズマジェットを照射することで反応活性種を供給した。その結果、金イオンの還元とそれ

に続くナノ粒子の凝集・接合により、照射部においてポーラス構造を持つ金ナノ粒子自立薄膜が形成

された。作製された薄膜は図 1 に示すように、その膜厚が凍

結溶液の温度に対して低温ほど薄くなる依存性を示した。一

方で、熱力学的に決定される液体層の厚さのモデル計算を金

イオンの物質量保存を仮定して行ったところ、金ナノ粒子自

立薄膜の厚さと同様の傾向を示した。したがって、PFT 法は

凍結溶液表面の液体層を熱力学的にサイズ制御可能なプラズ

マ誘起反応場として用いた、新規なプラズマプロセスである

ことが示された。 

さらに、PFT 法により作製された金ナノ粒子自立薄膜は従

来手法におけるナノ構造を持つ金薄膜[3]と同様に良好な触媒

性能を示した。PFT 法は従来手法に比べて界面活性剤フリー

かつ簡便なプロセスであり、マイクロ・ナノ工学における新

規材料設計手法として今後の幅広い展開が期待される。 
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図 1 金ナノ粒子自立薄膜厚さの

実測値（黒点）と液体層厚さのモ

デル計算値（赤線）の温度依存性[2] 
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