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研究成果の概要（和文）：本課題では、カプセル内にあらゆる有用物質を高効率で内包でき、かつ、そのカプセ
ルに意図した機能を付与できる、極めて汎用性の高いカプセル調製法の確立を目指した。その実現のために、如
何なる固体表面においても濡れ広がらずに安定的に球状を保つことができる液滴であるリキッドマーブルおよび
音波で気相中に浮揚させた液滴を利用した。実際に、高効率で有用物質をカプセルに内包することができた。ま
た、様々なカプセル壁材と有用物質との組み合わせにおいて、壁厚みが均一なコア-シェルカプセルを精度良
く、かつ連続的に製造する方法も見出した。

研究成果の概要（英文）：In this project, we aimed to establish an extremely versatile capsule 
preparation method that can encapsulate any useful substance in a capsule with high efficiency and 
impart the intended function to the capsule. To achieve this, we used liquid marbles, which are 
droplets that can maintain a stable spherical shape without wetting and spreading on any solid 
surface, and droplets levitated in the gas phase by sound waves. In fact, we were able to 
encapsulate useful substances in capsules with high efficiency. We also found a method to produce 
core-shell capsules with uniform wall thickness in various combinations of capsule wall materials 
and useful substances in a precise and continuous manner.

研究分野：化学工学、界面化学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究のカプセル作製法は、カプセル中に内包されずにロスされてしまう有用物質の量を劇的に減らすことがで
るため、製造コストの削減につながる。したがって、従来技術ではコストの問題により商品化が不可能と見なさ
れてきた様々なカプセル製品の商品化につながり、その社会的意義は大きい。また、カプセル内部構造の制御法
のほとんどは、カプセルが液相中で調製されることを前提として提案されたものであり、それとは表面/界面張
力や作用する浮力が大きく異なる気相中でのカプセル内部構造の制御指針の確立の糸口をつかんでおり、実用的
のみならず学術的な価値も極めて高い。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
有価物質をカプセルに内包することによって、その物質を外環境から保護できるなどのメリ
ットが生じるため、カプセルは様々な分野で使用されている。一般的に、カプセルの有価物質含
有率（=有価物質重量×100/カプセル重量）が高いほど、カプセルの性能は高いと見なされる。有
価物質の高含有化のためには、有価物質を高効率でカプセルに内包できる技術が必要となる。し
かし、ほとんどの既報のカプセル作製法では、物質を溶かす能力が高い液体中でカプセルを調製
するため、有価物質が周囲の液体中に溶出してしまい、高効率で内包することは難しい。その有
価物質の漏洩がカプセル製造コストの増加につながっている。一方、気体は液体よりも物質を溶
かす能力が極端に低いため、その中でカプセルを調製できれば、あらゆる有価物質を高効率で内
包でき、高含有化も期待できる。 
 気相中でカプセルを作製する方法としてこれまでに唯一報告されているのが、カプセル壁材
溶液を気相中に噴霧し、気相中でそのまま液滴を固化させるという方法である。この方法では、
噴霧された液滴が落下し床に到達するまでの短時間（一般的には数秒以内）で液滴を固化させな
ければならないため、ある特定の液滴固化法しか採用することができず、カプセルに付与できる
機能が限られる。したがって、有価物質を高効率でカプセルに内包でき、さらに様々な液滴固化
法によってカプセルを作製するためには、気相中で液滴を落下させずに長時間浮遊させ続ける
ことが必要である。 
 
２．研究の目的 
 音波を利用することにより液滴を気相中に浮揚させることができる。本課題では、その浮揚液
滴を利用することで、上記の新規なカプセル作製法を開発することを目的とした。また、浮揚液
滴の代替物としてリキッドマーブルを利用した。リキッドマーブルとは、対象とする液体に対し
て適度な濡れ性を有する微粒子によって覆われた液滴のことであり、如何なる固体表面におい
てもその液滴は濡れ広がらずに安定的に球状を保つことができるものである。このリキッドマ
ーブルは、浮揚液滴のカプセル内部構造制御指針確立のための液滴モデルとして利用した。 
 
３．研究の方法 
超音波発生装置の上に反射板を設置し、超音波を発生させることで超音波発生装置と反射板
との間に有価物質を溶解させたカプセル壁原料液滴を浮揚させた（図 1）。その浮揚液滴を固化
させた。リキッドマーブルを利用する場合には、それを作製するための撥液性粉末材料として、
表面をパーフルオロアルキル基によって覆ったシリカモノリス（G. Hayase, et al., Angew. Chem-
Int. Ed., 52, 10788, 2013）やテフロン粉末を用いた。そのモノリスは乳鉢ですり潰すことで粉末状
にした。例として、有価物質および光重合開始剤を溶解させたアクリル系液体モノマー5 lを撥
液性粉末上に滴下し、転がすことでリキッドマーブルを作製した。そのリキッドマーブルに高強
度 LEDライトを数分照射することで、カプセル壁材を固化させカプセルを作製した。有価物質
の内包効率は、液滴とカプセルの重量の違い、またはカプセル内部の有価物質を定量することに
より算出した。 
 
４．研究成果 
親水性カプセル壁材としてゼラチンを選択した。ゼラチン水溶液に親水性タンパク質を溶解
し、その水溶液の液滴を空中に浮揚させた状態で冷却することで液滴をゲル化させゲルカプセ

 
 
図 1. (A)超音波による物体の浮揚メカニズム. 下部の超音波発生装置より発生させた超音波は、上部
の反射板からの反射波と合わさって超音波定在波を形成する. 定在波の音圧の節に物体を置くと、そ
の物体に作用する上向きの音響放射力と下向きの重力が釣り合い、安定的に気相中に浮揚させるこ
とができる. (B)実際に装置を利用して液滴を浮揚させている様子. (C)本研究のカプセル調製法. 有価
物質を含むカプセル原料液の液滴を浮揚させた後、それを固化させる. 



ルを作製した。そのカプセル内部のタンパク質を定量することで、親水性タンパク質を高効率（> 
99%）で包括できることを示した。また、疎水性カプセル壁材としてトリメチロールプロパント
リメタクリレートを選択し、ラジカル重合により疎水性物質であるテトラデカンを包括したと
ころ、こちらも 99%以上の効率で包括でき、それゆえテトラデカンの含有率が 70%以上のカプ
セルを容易に作製できることを示した。また、同じカプセル内にイオン液体である 1-Butyl-3-
methylimidazolium bis(trifluoromethane sulfonyl)amideを高効率（>99%）で包括でき、かつ高含有
化も可能であることを示した。 
 次にカプセルの内部構造制御に取り組んだ。一般的なカプセル調製場である液中でカプセル
を作製する場合、拡張係数を用いた界面熱力学構造制御法が広く採用されている。気相中でカプ
セルを作製する場合においても、理論上、その制御法を適用できると考えられるため、その制御
法を適用した。まず最初に、従来の界面熱力学構造制御法では、界面自由エネルギーの算出時に
表面/界面張力のみ考慮しており、界面積を考慮していない。そこで界面積を考慮したモデルを
提案し、その有効性を示した。次に、そのモデルを利用して理論上、コア-シェルカプセルにな
るカプセル壁材と内包する有価物質の組み合わせにおいて、カプセルを作製したところ、有価物
質がカプセルの外に排出されてしまい、コア-シェルカプセルを作製することができなかった。
その原因を詳細に調査したところ、音響浮揚により液滴内部に発生する音響流れが原因の一つ
であることが判明した。また、液滴の固化中にカプセル壁材の表面張力が変化し、それも構造制
御時に考慮する必要があることが判明した。その変化を考慮することで、一定の割合でコア-シ
ェルカプセルを調製できることを見出した（図 2）。 

 上記ではカプセルの内部構造制御に取り組んだ。しかし依然として改善の余地が残されてい
た。そこで、気相中での浮揚液滴を利用したカプセルの内部構造制御確立のために、音響流れが
発生しないより簡便な液滴モデルであるリキッドマーブルを利用して、カプセル内部構造制御
を行った。これまでに、コアが親水性物質、シェルが疎水性物質であれば界面熱力学的にはカプ
セルはコア-シェル構造をとり、シェル材の方が密度が高ければ、リキッドマーブルを転がすこ
とにより、シェル厚みの均一なコア-シェルカプセルを作製できることを示している（表 1）。そ
こで、コア-シェル構造が界面熱力学的に許容されない、コアが疎水性物質、シェルが親水性物
質の場合で同カプセルの作製を試みたところ、シェル材の方が密度が高ければ、シェル厚みの均
一なカプセルを作製できることを示した（図 3および 4）。さらに、コア-シェル構造が界面熱力
学的に許容されずに、シェル材の方が密度が低い場合でも最初からコアをシェル液滴の中央に

 

 
図 2. 気相中での浮揚液滴を利用したコア-シェルカプセル. 

表 1. コア-シェルカプセル作製条件. 

条件 壁材 有価 

物質 

界面熱力

学的許容 

密度 遠心力を用い

た構造制御 

構造制御

難易度 

1 疎水性 親水性 ○ 有価物質<壁材 ○ 低 

2 親水性 疎水性 × 有価物質<壁材 ○ 中 

3 親水性 疎水性 × 有価物質>壁材 × 高 

  

 
図 3. 表 1 の条件 2 および 3 で作製したコア-シェルカプセル. 



配置することにより、シェル厚みの均一なカプセルを作製できることを示した（図 3および 4）。
本コア-シェルカプセル設計指針は、音響浮揚液滴を利用したコア-シェルカプセル調製にも活か
すことができると考えられる。 
 
 
 
 
 

 

 

図 4. 各条件で作製したコア-シェルカプセルの真球度および壁厚み均一度. 
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