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研究成果の概要（和文）：非球形粒子として雪だるま型あるいはダンベル型の異方性複合粒子を

合成した。本複合粒子は、粒子を形作る有機ポリマーと、そのポリマー内部に埋め込まれた球

形の無機粒子で構成される。無機成分に外場応答性を与えれば、外場に応答する異方性複合粒

子も合成できる。このような特徴を有する異形複合粒子に対して磁場、電場等の外場を適切に

印加すると、異方性粒子が向きを揃えた状態で集積することを顕微鏡観察により実証した。 

 
研究成果の概要（英文）：Anisotropic composite particles with a snowman or dumbbell shape 

were prepared.  The anisotropic particles were composed of organic polymer to form their 

shapes and functional inorganic particles incorporated into the polymer component.  

Incorporation of inorganic particles responsive to external fields could create anisotropic 

composite particles with responses to the external fields.  It was verified that application 

of magnetic or electric field to the anisotropic particles could orientate the particle 

directions in the chain structure of anisotropic particles. 
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１．研究開始当初の背景 

異方性粒子は従来、有機ポリマー、金属、
酸化物など様々な材料で合成されている。合
成法も多様であり、有機ポリマーからなる異
方性粒子の多くは、非相溶ポリマー間で生じ
る相分離を利用して合成されていた。一方、
金属や酸化物からなる異方性粒子は、等方性
粒子に対してイオンビームなどのエネルギ
ーを照射して変形させる、あるいは形状異方
性細孔を有する材料中で粒子を発生させる

などの方法で合成されていた。 

このような異方性粒子の工学的利用価値
をさらに高めるには、さらに高度な粒子形態
制御技術と、異方性粒子への新たな機能付与
法が求められる。 

これに対して報告者は、有機ポリマーと無
機材料からなる異方性粒子の合成技術を確
立していた。この雪だるま粒子の母材料は、
ポリスチレン(PSt)とポリメタクリル酸メチ
ル(PMMA)であり、雪だるま粒子の頭部には
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単分散なシリカ粒子が埋め込まれている。本
研究では、このような異方性複合粒子の単分
散合成法を基盤技術としている。 

 

２．研究の目的 

本研究では、有機材料と無機材料を複合化
することで磁場に応答する異方性複合粒子
を合成することを主な目的とした。すなわち
賦形性に優れる有機ポリマーと、特殊な機能
を付与するのに適した無機材料の両者を兼
ね備えた異方性粒子の合成である。高単分散
な磁場応答性コア粒子を合成し、それを雪だ
るま粒子頭部に埋め込むことで、磁場印加に
よって向きを変えられる雪だるま粒子を合
成するとともに、磁場作用下での同雪だるま
粒子の配列構造を調べた。さらに、もう一つ
の外場として、電場を印加した場合の異方性
複合粒子の配列構造も検討した。 

 

３．研究の方法 

(1)高単分散な磁場応答性コア粒子の合成 
単分散カチオン性を有するマグネタイト

ナノ粒子と、アニオン性を有するシリカ粒子
間の静電相互作用を利用することで、単分散
な磁性シリカ複合粒子の合成を狙った。カチ
オン性のマグネタイトナノ粒子は、４級アン
モニウム基を有するシランカップリング剤
で同ナノ粒子を表面修飾することにより調
製した。一方、単分散なシリカ粒子は、シリ
コンアルコキシド重合（ゾル-ゲル法）によ
り合成した。極性の異なるマグネタイトナノ
粒子とシリカ粒子をヘテロ凝集させた。 
(2)磁性コア粒子とポリマーの複合化による
粒子形態制御 
磁性コア粒子とポリマーの複合化にはソ

ープフリー乳化重合を利用した。磁性シリカ
粒子を被覆するポリマーとしてポリメタク
リル酸メチル(PMMA)を選定し、PMMA 被覆
した磁性コア粒子から突出させるポリマー
としてポリスチレン(PSt)を選定した。 

(3)磁場作用下での異方性複合粒子の観察 
磁場に応答する雪だるま型の異方性複合

粒子を合成し、その磁場応答性を光学顕微鏡
で観察した。磁場作用下での集積状態を観察
できるように異方性粒子としてはミクロン
サイズ粒子を用いた。 

(4)外場による異方性複合粒子配列制御の拡
張 
特定周波数の交流電場と静磁場の併用印

加が、磁場応答性雪だるま型複合粒子の配向
制御に有効であることを実証した結果を拡
張するため、多元的な外場印加を使わずとも
異方性複合粒子の配向を制御できる手法を
検討した。単一外場印加による異方性複合粒
子の配向制御では、光学顕微鏡でも観察可能
な大きさのチタニア球を局所的に埋め込ん
だ異方性複合粒子を交流電場のみの印加で

配向させることを試みた。 

 

４．研究成果 
(1)高単分散な磁場応答性コア粒子の合成 
カチオン性のマグネタイトとアニオン性

のシリカ粒子をヘテロ凝集させることで、飽
和磁化 6.7emu/g の単分散な磁場応答性コア
粒子を合成することに成功した。さらに、ア
ニオン性シリカ粒子の表面積を調整するこ
とで、磁場応答性コア粒子の粒径を 100 nm

程度まで微小化できることを明らかにした。 
(2)磁性コア粒子とポリマーの複合化による
粒子形態制御 
磁性コア粒子を PMMA で被覆するための

重合では、重合性シランカップリング剤メタ
クリロキシプロピルトリメトキシシランを
重合系に共存させ、被覆する PMMA 層に架
橋点を導入した。この重合により、磁性シリ
カ粒子の単分散性を損なうことなく、磁性シ
リカ粒子を架橋 PMMA 層で被覆したコア-シ
ェル型磁性シリカ-PMMA 粒子を合成した。
さらに、この磁性シリカ-PMMA 粒子存在下
での２段階目のソープフリー乳化重合によ
り、コア-シェル型粒子からポリスチレン相を
異方的に突出させ、磁気応答性雪だるま粒子
を合成することに成功した。 

 
(3)外場作用下での異方性複合粒子の観察 
雪だるま複合粒子に磁場を印加し、その集

積状態を光学顕微鏡で観察したところ、磁性
成分を含む雪だるまの頭部が印加磁場方向
に対して並んだ構造を示した。一方、電場作
用下での雪だるま複合粒子は、印加方向に対
して粒子長軸を平行に向けた鎖状構造を形
成した。さらに、磁場と電場の両者を同一方
向に印加した場合は、雪だるま粒子の頭部を
一方向に向けて配列した構造も観察するこ
とができた。これらの結果から、電場および
磁場を複合的に利用することで、異方性粒子
の配向性も制御できる粒子規則配列化が可
能であることを示した。 

(4)外場による異方性複合粒子配列制御の拡
張 
重合性シランカップリング剤共存下での

ソープフリー乳化重合によりチタニア球を

500 nm

図 合成した磁気応答性雪だるま粒子



 

 

内包したダンベル型複合粒子を合成した。合
成した複合粒子に対して、1kHz～数 MHz 程
度の幅広い周波数帯域の交流電場を作用さ
せたところ、チタニア球を局所的に内包した
ダンベル型複合粒子は高い周波数帯域で電
場と平行に Perl-Chain 構造を形成する一方で、
低周波数では電場と垂直な状態で複合粒子
が集積することがわかった。このような傾向
は、誘電分散が小さいシリカ粒子を内包した
ダンベル型複合粒子では観察できなかった。
さらには、チタニア球を内包した雪だるま型
でも確認できなかったことから、交流電場に
よる異方性複合粒子の配向制御では、ビルデ
ィングブロックとなる複合粒子の構成材料
を適切に選定するとともに、複合粒子の形状
を精密に制御することが重要であることを
示した。 
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