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研究成果の概要（和文）： 
ビーズミル分散装置により分散したシリカナノ粒子は，粒子径が小さくなるにつれて，

そのゼータ電位の絶対値は高まることが AFM（原子間力顕微鏡）を利用した研究により
明らかになっている。この特性と Electrical Field Flow Fractionation の原理を利用した
電気泳動型ナノ粒子分級装置の開発を行った。その結果，わずか 5 V の電圧を印可するだ
けで 50 ~ 200 nm のシリカ粒子の分級に成功した。 
研究成果の概要（英文）： 
 The purpose of the present study is to develop a new nanoparticle-classification 
technique to replace centrifugal separation method. The zeta potential of the particles 
in the slurry dispersed by bead milling exhibited clear size dependence, which was 
investigated in detail by AFM. That is, the zeta potential of the smaller silica particles 
was more negative than that of larger silica particles. Hence, the particles were 
classified using an EFFF system. Using a low applied potential of 5 V, the silica 
particles with the size from 50 to 200 nm were able to be classified. This method 
prevented deposition of negatively charged silica particles in the apparatus and 
allowed continuous operation. 
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１．研究開始当初の背景 
近年の化石燃料枯渇化，原油価格高騰にと

もない，エネルギー価格及び原材料費が急騰
している。これらが製造業・産業界に与える
影響は極めて大きく，地球温暖化対策も含め
た省エネルギー対策は急務である。本研究は，

原材料製造工程に必要不可欠な分級操作を
如何に装置負荷が小さく，低エネルギーで行
うかに焦点を当てた。分級の対象は，昨今，
電子・電気製品の小型化・高性能化で活躍し
ているナノ粒子である。ナノ粒子の分級には，
超遠心場を利用した分級が試みられている
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が，超遠心場の形成時に要する動力，高速回
転による装置負荷，分離機内に粗粉が堆積す
るので連続運転が不可能といった問題点が
ある。 
２．研究の目的 

本研究では研究背景で述べた問題点を解
消するために，遠心力に替わりナノ粒子の電
気泳動に着目し，電気泳動によるナノ粒子分
級装置の開発を目的とする。 
３．研究の方法 

ナノ粒子に対するニーズが高まるにつれ
て，乾式サイクロンでは扱えないナノ粒子の
分離・分級技術の開発が望まれている。ナノ
粒子の分級には，ナノ粒子の分散操作が必要
であり，最近では湿式粉砕機ビーズミルがナ
ノ粒子分散に大きな成果をあげている。よっ
て，この分散方法を利用した粒子分級プロセ
スの開発を検討することが妥当である。本研
究では，ビーズミルと遠心分離機を併用し，
ナノ粒子固有の物性を明らかにし，明らかに
したナノ粒子の物性に基づいて新規ナノ粒
子分級装置を開発することを目指した。 
４．研究成果 
・ビーズミル分散した粒子の物性 
ビーズミル分散処理を行ったシリカナノ

粒子を遠心分離機により分級し，200 nm 粒子
の分級が可能であることが分かっている。こ
の時，回転数，スラリー供給流量などの操作
条件を変化させることで，得られる微粉の中
位径をコントロールすることができる。この
ようにして調製した中位径の異なる微粉ス
ラリーのゼータ電位を測定した。図-1 は，そ
のスラリーの中位径とゼータ電位の関係に
ついて示している。ここでビーズミル処理時
間 tm = 0 min は，ビーズミルを使用しないで
分散させた場合とする。tm = 0，90 min の場
合は，ゼータ電位は粒子 径依存性を強く示
していないことが分かる。しかし，tm = 30 min
では，中位径が小さいほどゼータ電位の絶対
値が大きくなる傾向にある。 

また，中位径 64 nm のスラリーのゼータ電
位とビーズミル処理時間との関係を図-2 に

示した。ビーズミル処理時間の上昇に伴い，
ゼータ電位の絶対値も上昇していることが
分かる。 

これらの現象のメカニズムを明らかにす
るために，原子間力顕微鏡(AFM)を用いるこ
ととした。AFM は走査プローブ顕微鏡の一種
であり，非常に鋭利な探針を先端に有するカ
ンチレバーで観察対象物の表面を走査する
ことにより分子レベルの解像度を有する像
を得るための装置である。また，カンチレバ
ーの先端に粒子を接着することで粒子表面
間の相互作用を直接測定することができる。
ここでは，直径 1.7 μm のシリカ粒子を先端
に接着したコロイドプローブと AFMコンタク
トモードを用いた。ビーズミルで用いる粒子
径 100 μmのガラスビーズを雲母表面に固定
させ，これにプローブ先端のシリカ粒子を水
中で摩擦させることにより，ビーズミル内で
起こっているビーズと粒子の摩擦現象を再
現する操作を行った。その後，表面電位が既
知である雲母表面とシリカ粒子の相互作用
を測定した。この一連の実験操作の模式図を
図-3 に示す。この操作を摩擦サイクルと称し，
繰り返し行った。測定によって得られた表面
間の相互作用曲線は，水中で電荷を持つ粒子
の周りに形成される電気二重層相互作用と
普遍的な引力を考慮した DLVO 理論で説明さ
れる。この理論に従い，摩擦サイクルを経た
シリカ粒子のゼータ電位を算出した。摩擦サ
イクル回数とシリカ粒子のゼータ電位の関

図-1 ビーズミル分散処理した粒子の中位径と

ゼータ電位の関係 

図-2 ビーズミル処理時間とビーズミル分散処理し

た中位径 64 nm 粒子のゼータ電位の関係 
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係を図-4 に示す。 
摩擦の回数が増加すると，ゼータ電位の絶

対値が上昇していることが分かる。このグラ
フの横軸が示す摩擦の繰り返し回数はビー
ズミル処理に要する時間に相当すると考え
られるので，図-4 と図-2 は同じ傾向を示し
ていると言える。つまり，粒子とビーズとの
摩擦により表面電位が上昇する現象がビー
ズミル内で起こっていることが明らかにな
った。摩擦により粒子表面が帯電したり，ク
リーニングされたりするこが表面電位上昇
の原因であると推察される。ここまで，ビー
ズミル処理時間の増加に伴いゼータ電位の
絶対値が上昇する理由について考察してき
た。また tm = 30 min のスラリーのゼータ電
位が粒子径依存性を示すことに関しては，粒
子径の小さいもの程，その表面積が小さいの
で，ビーズミル分散によって表面電位がより
短時間で上昇することが期待される。一方，
粒子径の大きい粒子については，表面積が大
きいので表面電位上昇効果が粒子全体に行
き渡るまで時間を要し，tm = 30 min では完
全に上昇しきれていない状態にあると推定
される。それ故，粒子径間に表面電位上昇時
間に差が生じ，粒子径依存性が現れたと想定
される。このようにビールミル分散の処理時
間によって，粒子径間で粒子表面電位に差が
生じることが分かり，次にこの物性を利用し
た新規分級装置の開発を試みた。 

 
・電気泳動型ナノ粒子分級装置の開発 
(a)垂直電気泳動ナノ粒子分級装置 

ビーズミル分散処理によって粒子のゼー
タ電位が粒子径依存性を示すスラリーに対
して，電気泳動を利用した分級装置を試作し
た。垂直方向に電気泳動させるために装置上
下に電圧を印加した。入り口部には，シリカ
粒子を水中に分散したスラリーと水の供給
口を設け，三層構造にし，一番下の層からス
ラリーを装置内へポンプを使って送る。残り
の二層の入り口からは水を送り，総流量 300 
mL/min にした。なお，三つの入り口の流速は，

おのおの線速が等しくなるように送液ポン
プにより調節した。出口部については仕切り
を設け，電気泳動度の大きい粒子は仕切りの
上側へ，小さい粒子は下側で回収される。例
えば図-1 に示した tm = 30 min のスラリーを
原料とした場合，装置上側出口からは微粉，
下側出口からは粗粉を含むスラリーが回収
されることになる。装置の詳細については，
発表論文 4を参照されたい。7.5 ～ 15V の電
圧を印加した時，部分分離効率Δηを算出し, 
Δηを縦軸に粒子径 Dp を横軸に取った曲線
（部分分離効率曲線）を図-5 に示す。およそ
粒子径が 0.2 μm より小さい領域に対して，
分級できていることが分かる。低電圧ほどよ
り小さな粒子を分級することができるのは，
小さい粒子ほど電気泳動度が大きいので，僅
かな電圧で微粉出口へ到達することができ
るからである。本分級実験に要した電圧が低
いことから，本手法は省エネルギー対策とし
ても有効であると言える。また装置内部での
粒子の堆積はなく，連続運転が可能であるこ
とが分かった。これらの結果は，ナノ粒子の
分級について遠心分離機が抱える問題点を
解決したことを意味している。 

 一般に，部分分離効率曲線の傾きが鋭いほ
ど，微粉と粗粉の分布の重なりが少なくなる
ので，分級精度が良いことになる。しかしな
がら，図-5中の曲線では，Δη= 1 付近で水
平にプロットされている領域が存在し，分級
精度の向上に改良の余地があると言える。本
実験装置では，スラリーを装置下部の電極に
接触するように供給した。最近の研究でスラ
リーと電極が接触すると，スラリー中の粒子
のゼータ電位が変化することが分かってき
ており，スラリーと電極との接触を回避する
ことで，分級精度の向上が期待される。 
 
(b)水平電気泳動ナノ粒子分級装置 
図-6 に示した電気泳動型分級装置は，流れ

方向に直交した直流電場を水平方向に印加
するタイプである。粒子が装置両サイドの電
極と接触することを防ぐために水による流

図-4 摩擦サイクル回数とシリカ粒子ゼータ電

位の関係 
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体壁を利用した。入り口部を三分割し，中央
入口部よりスラリーを供給し，両側の入口部
から水を供給した。サイズの小さい粒子ほど，
水平方向の電気泳動移動度が大きいので，正
電極に近い出口部で回収され，出口仕切り板
を境に分級される仕組みになっている。スラ
リー濃度 C = 0.2 wt%，総流量 Q = 192 mL/min
で各入口部の線速が等しくなるように流量
を設定した時の実験結果を図-7 に示す。水平
電場の装置の場合，電圧を印加しないと分級

が不可能であるが，電圧を与えることにより
0.06 μmから0.2 μmの粒子が分級できるこ
とが分かった。また 0.05 μm 未満の粒子の
分級について，垂直電場の場合は，この領域
の粒子を微粉側で回収することができなか
った。これは，粒子が重力沈降し装置下部に
設置した電極に接触してしまい，粒子の表面
電位が変化してしまったことが影響してい
ると考えられる。しかし，水平電場の場合，
粒子の重力沈降方向に電極がないので，粒子
と電極との接触を回避させることができ，10 
V の電圧を印加するだけで，0.05 μm未満の
粒子が微粉側で完全に回収できることが分
かった。 
水平電気泳動型ナノ粒子分級装置にスラ

リーと水が等速なるように供給したが，水と
スラリーとの間に濃度勾配による拡散が起
こる。スラリーと水を非等速で供給すること
により，スラリーに流体力学的作用を与える
ことで濃度勾配による拡散を抑制し，更なる
分級精度の向上を図った。濃度勾配による拡
散が最も抑制される供給条件をナビエ・スト
ークス式，連続の式と拡散の式に基づいた装
置内の流れ場に関する数値シミュレーショ
ンにより割り出した。図-8は，この時の供給
条件で実験を行った時の部分分離効率曲線
を示している。図-7 と比較すると，0.05 μm
から 0.2 μmの粒子について部分分離効率曲
線の傾きがより急になっていることが分か
る。スラリーと水の供給速度を調整し，スラ
リーの拡散を抑制することで分級精度の向
上が可能であることを明らかにした。 
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13．山本徹也，”ビーズミル及び電気泳動を
利用したナノ粒子の分級”，第 14 回九州地
区ミキシングサロン(依頼講演)，2009 年 10
月 8 日，九州大学 
14．山本徹也，”ビーズミル分散を利用した
電気泳動型ナノ粒子分級装置の開発”，
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