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研究の概要 
本研究では、超高濃度のナノ粒子を分散させてなお流動性を示す、“フルイディックセラミクス”
の生成原理を化工熱力学や数学の観点を導入しながら解明し、さらにその設計手法を開発する。
フルイディックセラミクスの設計基盤に基づき、流動性と熱制御機能とを同時達成する革新的
「熱制御」材料創製を目指す。 

研 究 分 野：工学 
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１．研究開始当初の背景 
 様々なナノ粒子が開発されているにもか
かわらず、その応用展開が必ずしも十分進ん
でいない。その一因はナノ粒子と溶媒や高分
子との親和性制御が容易でないことにある。 
 申請者らが開発した超臨界水熱合成法に
よれば、高密度に有機修飾したナノ粒子を合
成でき、それにより高分子との親和性を高く
設定できる。さらには、粒径分布を制御する
ことで、80vol%もの超高濃度でさえ流動性を
示す、“フルイディックセラミクス”ともい
える新素材を創製できた。これにより様々な
ハイブリッド材料やナノインクの開発が展
開される端緒ができた。しかしながら、その
ナノ材料・部材の物性を設計する科学がなく、
合理的材料設計基盤ができていない。 
２．研究の目的 
 材料を「設計する」という観点では、ナノ
粒子の凝集（相分離）構造と物性との関係を
明らかにし、その構造を形成させる環境（プ
ロセス）との関係を見出せれば、求める物性
を有する材料を設計できる。そこで本研究で
は、完全分散（低粘度）・凝集（高粘度）の
現象を相平衡と捉え、化工熱力学・相平衡推
算のアプローチを導入する。また、一見無秩
序に見えるフィラー凝集（相分離）構造に対
し、数学（新トポロジー）を用いて解析する
ことで、隠れた規則性（構造）を抽出し、そ
れによりプロセス・「構造」・物性の相関を可
能とする。 
 本研究では、この新素材の①生成原理の解
明、設計法の確立を図り、それに基づき、②
高性能「熱制御」材料創製をめざす。 

３．研究の方法 
 超臨界場での有機修飾の機構の解明、速度
論評価を行い、任意の種類、修飾密度でナノ
粒子を有機修飾するナノ素材設計手法を確
立する。 
 ナノ粒子の分散・凝集現象を“相挙動”と
捉える。化工熱力学を導入し、粒子間、粒子・
溶媒間相互作用を評価し、それに基づき分散
凝集（相平衡）推算（設計）法を確立する。 
 新数学 Persistent Homology を導入し、
このナノ粒子系の無秩序な凝集（相分離）構
造を評価し、無秩序構造に潜む規則構造を抽
出する。さらに構造と粘性の相関を得る。さ
らに、これらと上記相挙動との関係も明らか
とし、フルイディックセラミクスの流動原理
を解明する。 
上記研究により確立されたフルイディッ

クセラミクスの設計基盤を元に、流動性と熱
制御機能とを同時達成する革新的「熱制御」
材料を創製する。 
４．これまでの成果 
 収差補正 HRTEM/EELS 分析により、
CeO2ナノ粒子表面に修飾した有機分子鎖の
直接観察に初めて成功し、さらに{100} 面で
は{110}面と比較し修飾密度が高いことを明
らかとした（図１）。これは、修飾率の露出 
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図 1 有機修飾 CeO2ナノ粒子の STEM/EELSマッピング 

（矢印は{110}面,それ以外は{100}面） 



面依存性を直接的に示すものである。 
 この有機修飾ナノ粒子の量産プロセス設
計基盤構築のため、有機修飾分子存在下にお
ける、CeO2ナノ粒子合成反応の速度論解析
を行った。その結果、有機修飾分子と金属原
料が、中間前駆体を形成し、前駆体と反応媒
質の親和性が、反応速度に影響を及ぼすこと
を示唆した。この反応前駆体の媒質親和性を
決定する誘電率の効果に加え、酸化物合成反
応における反応物としての水の効果も加え
た高精度解析を実現している。 

溶媒中分散の可否を元に、デカン酸修飾
CeO2ナノ粒子の溶媒分散特性を Hansen の
溶解度パラメータで整理した。限界分散濃度
の温度依存性（相平衡挙動）を測定したとこ
ろ、溶解度パラメータの近い溶媒の方が混合
エンタルピーが小さく、高分散性であるとい
う分子溶解系の挙動と一致する結果を得た。
これより従来分子の溶解に用いられてきた
関係式や方法論を、粒子を分子と見立てるこ
とでナノ粒子-溶媒系の分散挙動に対して適
応できることが示された。 
種々のカルボン酸修飾 CeO2ナノ粒子を用

いたナノ流体の粘性測定を行い、ナノ流体の
粘性挙動が粒子の分散挙動によって体系づ
けられることを系統的に初めて示すことに
成功した。分散状態が良好な場合、ナノ流体
の粘度は低く、溶媒に対する相対粘度は、ナ
ノ粒子の種類や修飾剤、溶媒の種類によらず、
粒子の体積分率で決まるマスターカーブで
予測できること、そして、凝集すると、ナノ
粒子の体積分率に関わらず、粘度は急上昇す
ることを見いだした。 

さらに、せん断により粘度が回復したナノ
流体では、分散状態も同様に回復すること、
高濃度系特有のシックニングを起こしたナ
ノ流体では、粒子がクラスタリングを生じて
いることを指摘した。  
また計算科学（SNAP－DEM, MD）を用

いた、レオロジー挙動を表現する数学モデル
の構築も進めており、レオロジーを粒子レベ
ルで解明する基盤を整えた。 
 超臨界連続合成装置を用い、100g/h 以上の
高い処理量で有機修飾 BN の連続合成に成功
している。BN 表面に水熱処理でアミン系分
子を修飾することで、無極性溶媒中において
も良好な分散が可能となった。 
さらに、効率的な熱伝導材料探索のため、

多様な組成を持つ化合物を連続的に合成可
能なコンビナトリアル連続式超臨界水熱合
成装置を開発した。 

５．今後の計画 
・放射光 XAFS 測定による有機・無機相互作
用の評価結果と第一原理計算結果の相関に
よる有機修飾機構の解明 

・測定したナノ粒子の分散・凝集の相図を再
現する計算科学的評価法の確立 

・化工熱力学に基づくナノ粒子系相平衡の推
算基盤の確立 

・濃度、温度、せん断、超音波といった複雑
な環境下での構造と粘性との相関関係の解
明と、統一的な粘性の表現法の開発 

 以上によりフルイディックセラミクスの生
成原理の解明し、その設計法を確立する。 

 また、それに基づき、流動性と熱制御機能
とを同時達成する高性能「熱制御」材料を創
製する。 
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図 2 超臨界法による酸化物合成反応速度
（◆：実験結果、○：高精度予測結果） 

 

図 3 ナノ流体の粘度・レオロジーと分散・凝集挙
動の相関 

 


