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研究成果の概要（和文）：触媒またはセンサーの機能を有する材料に対して大きな有効面積と物質の到達性を付
与するために、材料によるナノサイズ物体の被覆と基材への配置を制御する研究を行った。機能性材料を、繊維
形状を有するカーボンナノチューブの表面に均一に析出させることに成功した。またカーボンナノチューブを配
向した状態で基材に到達させ、固定化することもできた。以上により、膜状または粒状の機能性材料を、反応・
検出の場において望ましい状態に配置する手法を得ることができた。

研究成果の概要（英文）：Control of the coating of nanoobjects and the configuration of the resulting
 composites were studied to give a large effective surface area and accessibility to materials 
having catalytic or sensing functionality. Functional materials could be deposited uniformly on 
carbon nanotubes with a fibrous morphology. Carbon nanotubes could also be transported and fixed on 
a substrate in an aligned state. From these results, a method to configure film-shaped or 
particulate functional materials in a desirable state was obtained.

研究分野：化学工学

キーワード： 機能性複合材料合成　静電堆積　カーボンナノチューブ　CVD　エアロゾル凝集

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
触媒装置やガスセンサーなどの小型化を目論んで、材料を固定する基材を小さくすると、光や物質の到達が損な
われやすくなり、機能の損失と材料の無駄が生じる。本研究の成果により、対象とした触媒・センサー材料を大
きな有効面積と到達性の両方が付与された形態として調製するプロセスの実現可能性が示されたことには、大い
に価値がある。また、異なる被覆物や繊維状物体の利用、他のセンシングデバイスなどへの展開も期待されるた
め、産業面への波及効果も大きい、意義の高い研究と考える。

※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、研究者個人に帰属します。



 
様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
 触媒反応装置やガスセンサーのデバイスは、汚染物質の分解、排ガス浄化や壁材の防汚、有害
ガスの検知などに従来から広く用いられてきたが、最近では高価・希少な化学物質の選択的・高
効率変換、抗菌・殺菌、環境のパーソナルモニター、危険物質検知およびテロ対策、生体ガスを
利用した臨床検査に対する関心の増大にともなって、小型化、低価格化を含む高性能化への要望
がますます高まっている。これらの反応装置、センサーデバイスには、触媒、センサーの機能を
有する材料として、チタン、タングステン、亜鉛、スズなど酸化物や、白金、金、銀、パラジウ
ムなどの貴金属などの材料が装填されている。触媒・センサー材料に光が当たったり、材料表面
に接触する気体や液体中の化学物質の濃度が変化したりすることで所望の機能が発現する。し
たがって、光や気体・液体が容易に届くように材料の表面がどれだけ露出しているかが、装置、
デバイスとしての働きを決める最も大きな要因となる。装置、デバイスの中の触媒・センサー材
料は、一般に、同じ量で表面積をより稼げるように、つまり材料の比表面積が大きくなるように、
薄膜、細線、あるいは粉体（粒子状）の形態で基板などの基材に固定（担持）されている。装置、
デバイスを小型化しようとして、材料の量と形はそのままに単純に基材の大きさだけ小さくす
ると、基材上で材料が近接したり重なり合ってしまったりする可能性が増し、表面の一部または
大部分に光や気体・液体の流れが届かなくなることになる。また、触媒・センサー材料はしばし
ば高価であるため、光や流れが届かないゆえ機能できない材料が存在するのは、低価格化や資源
の観点からも望まれない。そこで、もしも触媒・センサー材料を、小さな基材の上に比表面積が
大きい状態で固定しつつ、それでも材料表面への光の到達や流体の輸送は阻害されないような
装填を実現できれば、装置、デバイスの高性能化に大きく寄与するはずであると考えた。 
 
２．研究の目的 
 上記の背景をふまえて、本研
究では、小さな基材に対して大
きな比表面積と高い光到達・流
体輸送性を両立できる材料の
固定の仕方、言い換えると集積
度の高い材料実装形態を実現
する方法を開発して、さらに装
置やデバイスの性能向上を評
価することを目的とした。この
方法ではまず、本研究実施者が
開発してきた手法①,②にもとづ
いて、直径数十 nm程度の多数
の繊維状物体を、気相に浮遊さ
せた状態で、触媒・センサー材
料で形成した薄膜や粒子状物
質で被覆する。さらにこれらの
被覆体を、静電気力を利用して
基材に対して概ね垂直に向き
を揃えて（配向させて）堆積さ
せ固定する。この結果生じる構
造では、材料同士の重なり合い
が少なく、かつ被覆体間の隙間
も配向しているので光および
流体が通りやすいと考えられ
る。繊維状物体としては、配向
堆積の制御を容易にするため
に、太さと長さが揃っている多
層カーボンナノチューブ
（CNT）を用いる。研究の過程
では、繊維状物体の被覆条件、
被覆体の輸送条件と、被覆体の
形状や基材上の堆積形態を調
べる。その成果をふまえて、本
プロセスにおける適切な操作
条件や装置構造の指針を見出
すことが最終目標である。図 1
に、本研究で開発する方法の考

図 2 機能性材料を CNTに被覆させる装置（酸化亜鉛被覆
の場合） 
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図 1 研究の背景と開発を目指す方法の概念 



え方を模式的に示した。 
 
３．研究の方法 
(1) 材料による CNTの被覆 
 図 2に実験装置図を示す。触媒・センサー材料の液体前駆体をバブラーで蒸気化し、Heガス
流に同伴させ反応場に供給した。光触媒材料の例として扱った酸化チタンの場合はチタンテト
ライソプロポキシドを、センサー材料と考えた酸化亜鉛の場合は硝酸亜鉛と尿素の混合物を前
駆体とした。また、CNT 懸濁液を二流体ノズルで噴霧し、その後加熱することで水分を蒸発さ
せ同じ反応場に供給した。前駆体がマイクロ波プラズマ場で反応することで CNT表面に材料が
析出する、すなわち材料が CNTの被覆層を構成することを目指した。このように合成した複合
物は反応場の下流側に設置したシリコン基板により捕集した。捕集した基板は窒素雰囲気下で
焼成を施し、走査型電子顕微鏡（SEM）による形態観察と、X線回折（XRD）による結晶相の分
析を行った。 
 
(2) CNTの配向堆積 
 CNTの懸濁液を空気中で噴霧乾燥させることで、分散した繊維状として気流中に同伴させた。
流路の下流に、流れに対向するように金属製の基板を設置した空間を設け、さらに基板に直流電
圧を印加した。基板上に到達した CNTが到達時点の配向を保ったまま固定化されるように、基
板上には硬化樹脂を塗布した。 
 
４．研究成果 
(1) 材料による CNTの被覆 
 図 3 と 4に、それぞれ前駆体の気中濃度と反応場での滞留時間を変えて作製した、CNT 表面
上の酸化チタンの被覆層の形状を SEM 写真により示す。図 5 は、バブラーの条件（加熱温度）
を変えて得られた、酸化亜鉛被覆層の形態である。これらより、作製条件の変更によって、疎な
粒子状、密な粒子状ないし粗面状、稠密で平滑性の高い薄膜状といったさまざまな形態の被覆層
が得られることがわかった。図 6は、焼成によって、酸化亜鉛の結晶相をセンサー材料に望まれ
るウルツ鉱構造とできることを示している。さらに、酸化亜鉛被覆を有する CNTを用いた酸化
還元反応時の電流-電圧（I-V）特性にはヒステリシスが見られた（図 7）ため、センサー材料と
して働く可能性が示された。 
 

図 3 前駆体濃度による酸化チタン被覆層の形
状の変化 

図 4 反応場滞留時間による酸化チタン被覆層
の形状の変化 

図 5 バブラー温度による酸化亜鉛被覆層の形状の変化 



(2) CNTの配向堆積 
 気流速度、電場の強度と向きなど、CNTの輸送に関わる条件をさまざまに変えて CNTを基板
上に付着させて固定化した。図 8 の SEM 写真などから、多くの CNT が屹立した状態で固定化
できることがわかった。 
 
(3) おわりに 
 以上の検討を通じて、触媒・センサー材料が薄膜状または粒状の被覆層を形成している CNT
を、反応・検出の場において望ましい形態で配置できることがわかり、これを実現する手法を得
ることができた。 
 
＜引用文献＞ 
① M. Kubo, H. Kadomura, and M. Shimada, Mater. Lett., 155, 114-117 (2015) 
② M. Kubo, K. Kusdianto, H. Masuda, and M. Shimada, Ceram. Int., 42, 9162-9169 (2016) 

図 6 焼成による酸化亜鉛被覆層の結晶相の変化 

図 7 酸化亜鉛被覆層- CNT 複合体の電流-電圧
特性 

図 8 基板に固定化された CNT（左：表面の像、
右：側面からの像） 
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