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研究成果の概要（和文）：  
(1)新規噴霧熱分解装置を開発し、シリカまたは酸化チタンバリウムなどナノ粒子合成に成功し
た。(2)合成されたナノ粒子の特性と合成条件との関連を実験的および理論的に検討した。 (3)
合成されたナノ粒子の特性に対してポリマーや界面活性剤または燃料などの添加材の影響を明
らかにした。（4)粒子径とポーラス径が制御可能なポーラスシリカおよびポーラス酸化チタン微
粒子を合成することができた。(5)自己組織化による微粒子の構造形成への最適操作条件を実験
的および理論的に検討した。（6)合成された酸化チタンポーラス微粒子の光触媒特性を評価した。 
 
研究成果の概要（英文）： 
1) Silica and barium titanate nanoparticles have been successfully prepared by a new 
developed spray pyrolysis method. 2) Effect of preparation conditions on the prepared 
nanoparticles properties has been investigated experimentally and theoretically. 3) 
Effect of additive materials into the prepared sample properties has been revealed. 4) 
Silica and titania porous particles with controlled particle and porous sizes have been 
successfully prepared. 5) Effect of preparation conditions on the prepared porous 
particles has been investigated experimentally and theoretically. 6) Photocatalytic of 
the titania porous particles were examined. 
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１．研究開始当初の背景 

大きさが 1ナノメートルから 100 ナノメー
トルまでのナノ粒子材料は、セラミックス材

料、電子材料、触媒材料、医薬品材料などと
してキーとなる材料であるが、大きさが揃っ
ており、高純度で、組成および結晶構造がよ



く制御されている必要がある。さらに、ナノ
粒子をナノ構造体として利用するには、ナノ
粒子の自己組織化によるナノ構造体の形成
技術が重要となる。最近では、サイズを調整
でき、大きさが揃って、しかも、高結晶性で
化学量論比の高いナノ粒子を高速で合成で
きるフラックス塩を添加した新規噴霧熱分
解法が紹介され、国の内外で大きく注目され
ている。 

ナノ粒子の合成法には、液相合成法および
気相合成法が挙げられるが、大きさが揃った、
高純度で、結晶性の高いナノ粒子を高速で製
造できるプロセスの開発は、現在も重要な研
究課題である。本研究で検討する噴霧熱分解
法は従来の噴霧熱分解法とは大きく異なり、
結晶を促進させるフラックス塩と燃料、凝集
を抑制させるポリマーおよび界面活性剤な
どを、金属硝酸塩、硫酸塩などに加え、これ
を噴霧液として用いる。フラックス塩やポリ
マーなどの添加により、噴霧熱分解法の初期
過程で形成されたナノ粒子の核生成および
結晶成長が制御され、生成されたナノ粒子の
凝集が抑制され、洗浄するとフラックス塩が
溶解しナノ粒子が製造できることが期待さ
れる。また、製造される粒子が、液滴のサイ
ズおよび量に依存しないために、ナノ粒子の
大量および高速合成が可能であり、焼成や再
加熱のようなさらなる熱処理は必要なく、ワ
ンスッテププロセスで、製造時間が数秒と非
常に短いということも大きな特徴である。 

一方、ナノ粒子を高機能化する一つの方法
として、ポーラス材料が挙げられる。ポーラ
ス材料の製造に関して、これまで報告されて
いる方法では、回分操作で多くの手順を必要
とし、長時間を要するために工業的応用が極
めて困難であり、しかも形態が微粒子でない
ために機能性材料への応用が容易でなかっ
たため、製造方法がシンプルかつ短時間で、
マクロポーラスな構造をもつ微粒子の連続
製造プロセスの開発が望まれていた。 

研究代表者は、これまでにナノ粒子のコロ
イド溶液にポリマー粒子を混合し、これを噴
霧乾燥し、自己組織化によりメソスケールで
規則的なポアを持つナノ粒子のポーラス構
造体の微粒子の製造にはじめて成功した
(Iskandar ら、Nano Lett., 1, 231, 2001)。
この研究は、論文として発表後すぐに
Science 誌(Science, 292, 1611, 2001)にハ
イライト研究として紹介されており、非常に
オリジナリティの高い研究といえる。本法を
用いて、さらなる高機能のナノ粒子からなる
ポーラス材料を製造し、その応用の展開がで
きると期待される。 
 
２．研究の目的 
本研究では、大きさが揃って、しかも、高

結晶性で化学量論比の高いナノ粒子を高速

で合成できる新規噴霧熱分解法を開発し、そ
の合成されたナノ粒子を用い、今まで開発し
た噴霧乾燥法による規則的なポアを持つナ
ノ粒子のポーラス構造体の微粒子の製造を
行うことを目的とした。 
 
３．研究の方法 

上記に示すように本研究では、新規噴霧熱
分解法を開発し、大きさが揃って、しかも高
結晶性で化学量論比の高いナノ粒子を合成
する。その後、合成されたナノ粒子を原料に
して、今まで開発した噴霧乾燥法による規則
的なポアを持つナノ粒子のポーラス構造体
の微粒子の製造を行う。詳細について以下の
ように記述する。 
ナノ粒子を合成するために、本研究では、

(1)まず５段で温度分布が精密に制御できる
噴霧熱分解装置を製作する。この装置で、噴
霧装置として大容量の液滴が発生できる強
力な超音波噴霧装置または二流体ノズルを
用いる。(2)製造された噴霧熱分解装置を用
いて、単純酸化物系、複合酸化物系のナノ粒
子/塩の複合体微粒子の合成実験を行い、ナ
ノ粒子捕集装置によりナノ粒子を捕集する。
噴霧熱分解法を用いてナノ粒子を合成する
ため、一般的な液相または固相プロセスと比
較して、不純物が少なく、結晶性が高く、高
機能性材料を得ることができる。(3)ナノ粒
子および塩の複合体微粒子を洗浄して、ナノ
粒子を分離し、得られたナノ粒子の TEM もし
くは SEM によるサイズ、分布および結晶性、
化学組成などの特性がどのように、操作条件、
フラックス塩の種類、ポリマーの影響、プリ
カーサーの種類により変化をするかを明ら
かにする。(4)電気炉内の流れ、温度の変化
を数値計算により解析する。さらに、液滴内
の溶質の濃度変化を表す拡散方程式を解き、
噴霧熱分解中の液滴内の溶質の濃度変化を
求め、最適な条件を明らかにする。(5)フラ
ックス塩、ポリマー、界面活性剤または燃料
を添加して、種々のナノ粒子を合成する。原
料にフラックス塩のほかにポリマー、界面活
性剤および燃料材料を添加することによっ
て、ナノ粒子をより簡易に合成することが考
えられる。(6)合成した粒子を用いて、成型
体を作成し、光学特性、蛍光特性、電気特性、
熱伝導特性などの特性を評価する。この結果
から、特性が最適となるナノ粒子の特性を明
らかにする。(7)噴霧熱分解法によるナノ粒
子の合成メカニズムを実験的に検討し、大き
さの揃ったナノ粒子が合成できる条件を明
らかにする。 
一方、ポーラス構造体の微粒子の製造には、 

本研究では、粒子径の異なるナノ粒子とポリ
マー粒子の混合溶液を作成し、このコロイド
溶液を噴霧して液滴化させた後に、この液滴
を低温下で乾燥させて、ナノ粒子を大きなポ



リマー粒子の周りに自己組織化により沈着
させる。その後、温度を上昇させて大きなポ
リマー粒子を加熱・熱分解させて、マクロポ
ーラス微粒子を製造する。このプロセスは、
従来の方法に比べて非常にシンプルであり、
しかも自己組織化を利用しているので短時
間での微粒子の製造が可能である。そのため
に、本研究ではまず(1)噴霧乾燥装置を製作
し、大きさが 100 ナノメートル以下の単純酸
化物のナノ粒子とポリスチレンのナノ粒子
を混合させて、噴霧液とし、これを超音波噴
霧装置で噴霧し、液滴を管状炉に導入し、噴
霧乾燥実験を行い、自己組織化によるマクロ
ポーラス単純酸化物微粒子を合成する。本法
で合成したナノ粒子を用いたポーラス微粒
子を合成すると、高機能性ポーラス微粒子を
合成することが可能で、幅広い分野で応用が
期待できる。(2)電気炉の温度分布、単純酸
化物とポリスチレンのナノ粒子のサイズお
よび混合割合を変化させて、自己組織化によ
る微粒子の構造形成への操作条件の影響を
検討する。(3)ナノ粒子のサスペンジョンの
乾燥による自己組織化現象を表す基礎方程
式を導出し、これを数値シミュレーションお
よび解析的に解くことを検討する。(4)ナノ
粒子のサスペンションの乾燥による自己組
織化現象を表すモデル的な近似式を解析的
に解き、実験結果と比較し、自己組織化の速
度パラメータを求める。(5)粒子の種類を単
純酸化物から複合単価物に変化させて、それ
ぞれのナノ粒子からなるマクロポーラス微
粒子を製造し、その特性を評価する。(6)マ
クロポーラス単純酸化物微粒子を界面活性
剤の溶液に浮遊させて、粒子の流体抵抗を計
測し、吸入薬剤への応用を検討する。(7)自
己組織化によるマクロポーラス微粒子の製
造の実験結果と数値計算および解析解との
比較検討を行う。 
 
４．研究成果 

ナノ粒子を合成する研究項目では、以下の
ような成果を得た。(1)二流体ノズルの噴霧
器で温度分布が精密に制御できる噴霧熱分
解装置を開発し、本装置によるシリカおよび
酸化チタンバリウムナノ粒子を合成した。 
(2)得られたナノ粒子の TEM もしくは SEM に
よるサイズ、分布および結晶性、化学組成な
どの特性がどのように、操作条件、フラック
ス塩の種類、ポリマーの影響、プリカーサー
の種類により変化をするかを実験的および
理論的に明らかにした。(3)フラックス塩、
ポリマー、界面活性剤または燃料を添加して、
種々のナノ粒子を合成する。原料にフラック
ス塩のほかにポリマー、界面活性剤および燃
料材料を添加することによって、ナノ粒子を
より簡易に合成し、誘電率の特性を評価した。 

一方、ポーラス構造体の微粒子の開発の研

究項目では以下のような成果を得た。(1)噴

霧乾燥法により自己組織化によるマクロポ

ーラスシリカと酸化チタン微粒子を合成す

ることができた。(2)電気炉の温度分布、酸

化物ナノ粒子とポリスチレン粒子のサイズ

および混合比を変化させ、自己組織化による

微粒子の構造形成への最適操作条件を実験

的および理論的に検討した。(3)合成された

酸化チタンポーラス微粒子の光触媒特性を

評価した。(4)マクロポーラス単純酸化物微

粒子を界面活性剤の溶液に浮遊させて、粒子

の流体抵抗を計測し、吸入薬剤への応用を検

討した。 
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