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研究成果の概要（和文）：本研究の主なアプローチとしては、原料である懸濁液（コロイド、液相中に浮遊する
ナノ粒子）から気中に浮遊（エアロゾル化）させた液滴群を高温場に導入して、任意の粒子構造体を形成する。
乾燥・加熱過程で生成される粒子構造体の性状の解析を行い、省資源化・省エネルギー化（操作温度の低下）を
目指した。
エアロゾルの挙動と乾燥・加熱過程で生成される粒子構造体の性状の解析を行い、原料の性状の重要性を明らか
にした。また既存のコロイド粒子を用いたナノ粒子構造化だけではなく、独自のナノ粒子合成手法の開発にも取
り組んだ。加熱プロセスの操作回数および温度の低下により、省エネルギー型の新規プロセスが実現された。

研究成果の概要（英文）：The main approach in this study is to introduce droplets suspended in air 
(aerosolization) from a colloidal suspension as a raw material into a high temperature field to form
 an arbitrary particle structure.　We analyzed the properties of the particle structures generated 
in the drying and heating processes, and aimed to save resources and energy (decrease in operating 
temperature).
The behaviors of the aerosols and the property of the nanoparticle structures formed in the drying 
and heating process were analyzed, and the importance of the property of the raw material was 
clarified. In addition to the existing colloidal particles, we have also developed an original 
method for nanoparticle synthesis. A new energy-saving process has been realized by reducing the 
number of operations and temperature of the heating process.

研究分野： プロセス工学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
多成分系酸化物粒子の多くは固相反応法で製造されている。固相反応法では主に数μm以上の原料粉末を機械的
に混合しながら超高温処理（1000℃以上）を施す。大きな（数10μm以上）酸化物の塊が形成される。幅広く応
用がある目的の粒子径（１μm以下）を得るために、合成粉末の塊を粉砕するが、粉砕工程では材料の品質低下
が生じる。
固相反応法で困難である１μm以下の微粒子の製造を対象にし、本研究では原料として懸濁液に着目した。液体
を気中に浮遊させた液滴群を高温場に導入して、粒子構造体の形成を詳細に解析した。原料の性状の重要性を明
らかにし、加熱操作の回数および温度の低下により、省エネ型の新規プロセスが実現された。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 

現在、多成分系酸化物粒子の多くは固相反応法で製造されている。固相反応法では主に、数μm

から数 10μm オーダーの酸化物や炭化物の原料粉末を機械的に混合してペレット状にした後、
固相反応を起こすための数時間の高温処理（1000℃～1700℃）を施す。高温場における化学反
応等により、物理的に粒子間の焼結が生じ、原料粒子より大きな（数 10μm～数 100μm）多成
分系酸化物粉末の塊が形成される（図１）。その上で、幅広く応用がある目的の粒子径（１μm

以下）を得るために、得られた粉末の塊をさらに粉砕する。この粉砕工程では、材料のアモルフ
ァス化（品質低下）がしばしば報告される。このように、固相反応法では粉砕工程を経ているた
め、１μm 以下の粒子の製造が困難、不純物を含んでしまうという問題がある。 

図１．異なる合成法による得られた多成分系金属酸化物の粒子（a, b は同じ化学組成） 

 

２．研究の目的 

本研究では、原料である懸濁液（コロイド、液相中に浮遊するナノ粒子）から気中に浮遊（エア
ロゾル化）させた液滴群を高温場に導入して、任意の粒子構造体を形成する。乾燥・加熱過程で
生成される粒子構造体の性状の解析を行い、省資源化・省エネルギー化（操作温度の低下）を目
指し、原料の性状と粒子構造体の性状の関係を調べる。 

 

３．研究の方法 

当初は原料として市販品の懸濁液（ナノ粒子）を用いて粒子構造体の合成実験を行ったが、その
後より精密に原料の成分を制御する必要があると判断したため、懸濁液（ナノ粒子）の新規合成
等の新たな原料の調製する手法の開発にも取り組んだ。 
気中に浮遊しながらの熱分解・化学反応の工程において、まずナノ粒子構造体は蒸発（乾燥）

または加熱により形成される。このナノ粒子の自己組織化等を利用し、エアロゾルの状態にある
数μm 以下の液滴の溶媒が蒸発することに伴いナノ粒子の構造化が形成される（図２）。粒子構
造体は、固体基板（表面）に集積させて分析（形態、結晶性、光学特性等）を行い、原料のナノ
粒子の粒子径分布と粒子構造体の形態との関連性を調べた。主な実験方法は以下の通りである。 

図２ 懸濁液（ナノ粒子）のエアロゾル化と粒子の構造化プロセス 
 
＜原料の調製＞ 固体ナノ粒子を用いない粒子構造体の合成を試みた。金属塩溶液を気中にミ
スト（数μmの液滴群、噴霧）として分散し、高温場における熱分解（または化学反応）により
金属酸化物微粒子（またはナノ粒子）を合成した。高温場として通常のチューブ炉（管状炉）で
はなく、高温平板を用いた。酸化亜鉛（ZnO）をモデル材料とした。噴霧ノズルと高温平板との
距離を変えながら、酢酸亜鉛溶液を数ミクロンの液滴として噴霧および加熱を行い ZnO を合成
した。高温場の周辺の熱流体数値シミュレーション（市販の有限要素法形ソフト COMSOL 
Multiphysics）を行い、合成される粒子のサイズと形態に及ぼす熱対流の影響を調べた。 
 
＜エアロゾル化による粒子の構造化＞ 
液中に浮遊するナノ粒子を気中に浮遊（分散）させることができる静電噴霧法を新たに開発した。
モデル材料は高温場（火炎法）で合成された非常に高品質のシリカ（SiO2）ナノ粒子とした。液
中のシリカナノ粒子のゼータ電位（表面電位、表面電荷））は一般的に負であるが、協力企業か
ら正のゼータ電位のシリカのサンプルも調製していただいた。その結果、「正」または「負」帯
電が可能な静電噴霧と「正」「負」のゼータ電位とのサンプルの組み合わせが可能となった（図

従来法による固相反応法
数時間の加熱（1500℃以上）

噴霧熱分解法
数秒間の加熱（1550℃）

1m1m1m1m1m1m

図１．従来の固相反応法(a)および噴霧熱分解法(b)

で得られた多成分系酸化物粒子

(a) (b)

 

懸濁液

液滴中で粒子の構造化高温場での固相反応

図３．粒子の構造化と固相反応 



3）。噴霧法と乾燥（または加熱）工程により生成された粒子構造体を基板に集積した後に、主に
サイズと形態（電子顕微鏡）の観察および光学特性（紫外・可視・近赤外分光法）の解析を行っ
た。 

 
図 3  「正」または「負」帯電が可能な静電噴霧と「正」「負」のゼータ電位を有するコロイド

ナノ粒子との組み合わせ 
 
＜エアロゾル液滴群の挙動と粒子構造化＞ 数百 nm（サブミクロン）の微粒子の懸濁液を調製
し、常温で（数μmサイズの液滴の中）気中分散させ、40℃以上の平板に沈着（集積）させる循
環型流れのシステムを作製した。液滴群の流動状態を数値シミュレーション（COMSOL 
Multiphysics）により調べた。減圧型分析法である電子顕微鏡ではなく、常圧型分析の蛍光顕微
鏡法を用いて、堆積した粒子を観察した。 

ナノ粒子構造体を解析するために、基板表面に粒子構造体を集積させてから電子顕微鏡等を
利用するが、基板表面の性状がどのように（集積する）構造体のサイズと形態に影響するかを調
べる必要があった。帯電の影響が少なく、より大きな（数μmオーダー）液滴径を発生する超音
波噴霧装置を用いた。 

図 4  ナノ粒子合成装置内の電極構成および 25V 印加時の電界シミュレーションの結果：(a)
従来の配置、(b)交互モノポーラ(AM)配置。 

 
＜粒子の合成＞ 制御される粒子構造体を形成するには、市販のものではなく、原料（ナノ粒子）
について情報（添加剤等）の詳細がわかるナノ粒子懸濁液を精密に調製する必要がある。新たに
合成する液相プロセスを検討し、省資源性を考慮した電気化学法に着目した。原料にもなる金属
電極の配置を検討し、環境に優しい水中ナノ粒子の製造法を試みた。流体と電場の数値シミュレ
ーション（図４）を行い、操作条件と合成されるナノ粒子のサイズや形態との関係を調べた。 
 
４．研究成果 
＜粒子構造体の性状に及ぼす原料の性状と供給法の影響＞ 



コロイドナノ粒子を用いない金属塩溶液からの酸化物金属（モデル： ZnO）粒子構造体の合成
を試みた。角度４５度で高温平板に向けて酢酸亜鉛溶液の噴霧（数ミクロンの液滴）を行っ
た。集積した粒子構造体および熱流体数値シミュレーションからは、熱対流の影響と流体の不
安定性の存在が明らかになった。粒子構造体のサイズ・形態と平板温度分布による動的状態と
の相関を解析したところ、噴霧ノズルと平板の間の距離を変化させると予想外の微細なナノス
ケールの粒子構造体が形成された（図５）。２ステップ加熱法（１５０℃で噴霧と４５０℃１時
間の再加熱）と比較して、１ステップ加熱法（４５０℃噴霧）を使用した方が、高い結晶性の
構造体が形成できており、プロセスの省エネルギー化が確認された (1)。 

 

図 5  噴霧ノズルと高温平板の間の距離を変化させた時に合成された微粒子（右図は熱対流に
よる液滴の変形（その後、破壊）のメカニズム） 

 
＜エアロゾルの挙動と粒子構造化＞ 
サブミクロン（数百 nm）の蛍光コアシェル型シリカ系粒子の懸濁液を常温で気中分散し、40℃
の基板に集積させるエアロゾル流システムを提案した。一般に常温から高温への微粒子の移動
は難しいとされる。エアロゾル粒子の沈降の流動状態を数値シミュレーションにより調べた。蛍
光顕微鏡法を用いて、堆積した粒子を観察した。出発原料の懸濁液濃度の変化による凝集粒子の
サイズの変化は、見かけの（蛍光）サイズ分布の変化との相関が見出された。真空イメージング
分析（電子顕微鏡法 SEM など）を使用しなくても、サブミクロン粒子の輸送と集積の解析に提案
した方法が適用できることがわかった。 
 また集積における粒子の帯電の影響が少なく、より大きな（数μmオーダー）液滴径を発生す
る超音波噴霧装置を用いた。ナノ粒子構造体を解析するために、固体基板に構造体を集積させて
から電子顕微鏡等を利用するが、基板の性状がどのように（集積する）構造体の形態等に影響を
及ぼすかという点について検討が必要である。単一の金属基板上に異なる親水性レベルを有す
る領域を調製した。ナノ構造体における水の影響が重要であると考え、低圧型分析法(電子顕微
鏡)と常圧型分析法(ラマン分光法、蛍光 X 線)を用いた。高い親水性の領域の表面においては、
やや“Wet”な構造体の集積が多い。やや“Dry”な構造体の場合、低い親水性の領域に多く集積
する。基板に到達（集積）する前の過程での浮遊構造体中の「含水率」が果たす役割が大きいこ
とがわかった(2)。 

 
図 6  基板に集積した粒子構造体の電子顕微鏡写真（左）と光学特性（右） 

 



開発した静電噴霧法を用いて、コロイド（モデル：SiO2）ナノ粒子の構造体を形成しながら、
気中分散の状態で粒子構造体を形成させた。粒子構造体を目的の基板に集積してから解析を行
った。シリカのゼータ電位は一般的に負であるが、企業と協力して、正のゼータ電位のサンプル
も入手した。その結果、「正」または「負」帯電が可能な静電噴霧との多様な組み合わせが可能
となった。基板に集積した粒子構造体に対して、紫外・可視・近赤外分光法を用いた。正・負、
正・正、負・正、負・負と４つの組み合わせによる構造体は、それぞれ異なる光学特性を有する
ことが確認された（図 6）。また、コロイド表面電荷と気中の液滴の帯電形態との間に粒子形態
に強い相関があることを明らかにした。粒子の物理的と光学的特性を調整する静電噴霧法の能
力が実証できた(3)。 
 
＜液相ナノ粒子の合成＞ 
新たにナノ粒子を合成する液相プロセスを検討し、省資源を考慮した電気化学法に着目した。原
料にもなる電極配置（Fe）を改善したところ、水中でのマグネタイトナノ粒子の製造に成功した。
従来の電極配置と交互型（Alternating monopolar, AM)の 2 種類の配置パターンを試みた。従来
法に比べて AM型ではナノ粒子の生成速度が約 30倍となった。得られた粒子サイズは、従来法が
28～88 nmであるに対して、AM型では 20～25 nm のシャープな範囲となり、高純度の粒子も合
成できた（図 7）。流体と電場の数値シミュレーションにより、電界が集中する位置がこの結果
の鍵となったことを確認した。。また操作条件を変えるだけで AM 型では球形以外の粒子も合成
できた(4)。 

図 7  交互型電極配置により合成されたナノ粒子：操作電圧の影響 
 

本研究では、エアロゾルの挙動と形成された粒子構造体に対して解析を行い、原料の性状の重
要性を明らかにした。また既存のコロイド粒子を用いたナノ粒子構造化だけではなく、独自のナ
ノ粒子合成手法の開発にも取り組んだ。加熱プロセスの操作回数および温度の低下により、省エ
ネルギー型の新規プロセスが実現された。 
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 ４．巻
F. Faizal, M.P. Khairunnisa, S. Yokote, I. W. Lenggoro 18

 １．著者名

The deposition of submicron fluorescent aerosol particles by a closed-loop flow system

エアロゾル研究 102～107

 掲載論文のDOI（デジタルオブジェクト識別子）  査読の有無
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有
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 ２．論文標題  ５．発行年



2020年

2019年

〔学会発表〕　計4件（うち招待講演　0件／うち国際学会　3件）

2018年

2017年

 ２．発表標題

 ２．発表標題
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