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研究成果の概要（和文）：単一物質で構成された触媒よりも優れた特徴が期待できる、異物質を付着させた触媒
粒子（複合触媒粒子）を対象として、エアロゾルのプロセスを利用した粒子合成や物質の付着を気相中で精密に
行う作製手法を開発した。異種粒子の気相混合、粒子表面での異物質の析出などを経て作製したさまざまな複合
触媒粒子の性状と、作製条件および性能の関係が評価された。その結果、複合触媒粒子が既製の触媒粒子を凌ぐ
性能を発揮できるようになる要因が認識された。

研究成果の概要（英文）：Fabrication methods that use aerosol processes to precisely synthesize 
particles and deposit foreign materials in the gas phase have been developed, targeting catalyst 
particles with foreign substances attached (composite catalyst particles), which are expected to 
exhibit superior characteristics compared to catalysts composed of a single substance. The 
properties of various composite catalyst particles produced through processes such as gas-phase 
mixing of heterogeneous particles and the deposition of foreign substances on the particle surface, 
as well as the relationships among manufacturing conditions and performance, were evaluated. As a 
result, the factors that enable composite catalyst particles to outperform conventional catalyst 
particles were identified.

研究分野： 化学工学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究は、これまでに気相での粒子合成やハンドリングの研究開発で培われてきた基盤技術を、複合触媒粒子の
気相精密作製プロセスという新しい対象に適用するという学術的新規性・独自性を有する。気相作製プロセスに
は、不純物の混入が少ないこと、工程が簡便であること、環境・資源インパクトが小さいことなど多くのメリッ
トがある。本研究成果により、高価な新規物質を用いることなく触媒の性能の向上が図れる見通しが得られた。
他の機能性複合ナノ粒子の作製法への展開も期待できる。

※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（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
 触媒による化学反応の促進は、再生エネルギーの利用と創出、低コスト化、資源と時間の節約
の観点から重要な役割を果たしてきた。これまでに、触媒の性能を高度化させるための微細化・
ナノ粒子化や、特異な特性や機能をもった新規材料の開発が盛んに研究されてきた。近年は特に、
触媒材料自体のコストと資源に対する意識から、既存材料の組み合わせで高度化を図ることが
喫緊の課題となっている。 

金属酸化物などの半導体物質の光触媒粒子は、バンドギャップ以上のエネルギーの光を吸収
すると電子と正孔が生じ、それぞれが分解、酸化、還元の反応を担う。この触媒粒子にある種の
異物質を付着させると、紫外光だけでなくよりエネルギーの小さい可視光も利用可能になる。そ
の他、触媒活性の向上、使用温度範囲の拡大、抗菌性能の発現などが、金属、金属酸化・炭化・
窒化物、および炭素系物質の付着により得られることが報告されている。付着物質による性状や
機能の変化は、光触媒に限らず電池電極、電子・電磁波、センサー、光学用途の材料の機能向上
のためにも研究、利用されている。 
 これらの研究開発の過程で、異物質を付着させた触媒粒子（以降、複合触媒粒子）の性能は、
触媒物質や付着物質が何であるかだけでは定まらず、付着物質の形態や付着の様態等の物理的
性状にも強く依存することがわかってきた①,②。しかしながら、現在触媒作製法の主流である固
相、液相ベースの手法では、触媒物質に対して付着物質を物理的に混ぜ込んだり、溶液に接触さ
せて付着物質を反応析出させたりしていて、付着が進行していく過程が複雑であるために、物理
的性状を望み通りに制御することは容易でない。以上の背景のもとで、これまでの気相浮遊粒子
に関わる知見と技術をもとにした、気相ベースの手法によって性状制御された複合触媒粒子の
作製を目指すという着想を得た。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、触媒粒子と物質を付着ないし析出させる方法として、触媒粒子と付着物質を一貫
して気相中で処理するプロセスの開発を目指した。気相プロセッシングであるがゆえに可能な
操作などにより、付着状態の良好な制御を可能とし、さらに、このプロセスで作製した複合触媒
粒子の性状と触媒活性の関係から、望ましい性状を見出して表現することとした。 
 本研究で行うことは、既存の触媒作製プロセスを向上・最適化させることでなく、これまでに
無かったプロセスの創成に取り組むことである。ただし、創成するプロセスの基盤技術の多くは、
これまでにガス中での粒子合成やハンドリングの研究開発で培われてきたものであって、本研
究は、これらの技術を複合触媒のナノ粒子という新しい対象物にうまく適用するための営みと
位置づけられる。開発するプロセスは基本的に、触媒粒子の表面に付着物質の粒子や前駆体を輸
送し付着ないし析出させるという非常にシンプルな原理にもとづいている。気相のプロセスで
は固相や液相のプロセスに比べて、粒子のサイズ、輸送・混合、凝集・合体、捕集・沈着といっ
た性状・機構に対しより精密な制御が行えるメリットがあり、本研究ではこういったメリットを
活用した手法の開発を目論んだ。 
 
３．研究の方法 
(1) 研究１：触媒粒子と付着物質の粒子の、気相合成と合体による複合触媒粒子の作製 
 触媒物質の一つである酸化チタンについて、サイズを制御してナノ粒子を合成し、その表面に
銀と酸化銅の微粒子を凝集付着させることで、性状がよく規定された複合触媒粒子を作製する
プロセスを開発する。このとき、酸化チタン粒子と付着物質粒子の両者とも気相中で生成し混合
する。エアロゾル粒子の発生技術と、エアロゾル粒子の輸送と凝集、焼結に関する知見を利用し
て、触媒粒子と付着物質粒子のサイズ、触媒粒子と付着物質粒子の量の比率、触媒粒子表面への
付着物質粒子の接触状態といった、物理的性状を制御する。さらに、複合触媒粒子の光吸収特性
や触媒活性を明らかにする。 
 
(2) 研究２：既製の粒子と気相生成した粒子の合体による複合触媒粒子の作製 
 有用な触媒材料物質には、粒子として気相合成することが難しいものも多い。そこでこの項目
では、既製の粒子と気相生成した粒子を付着させて複合触媒粒子を作製するプロセスを開発す
る。このプロセスでは、既製粒子をいったん液中に分散したのち、噴霧乾燥法によって気中浮遊
させたうえで、異物質の粒子と気相で凝集・合体させる。 
 
(3) 研究３：粒子表面での気相物質析出による複合触媒粒子の作製 
 複合触媒粒子の物質と付着状態を拡張するために、粒子の表面で物質を直接生成させるプロ
セスを開発する。気相に浮遊させた粒子を、物質の蒸気・前駆体ガスと混合し、気相表面反応を
経て固相析出させる。このようにして得られた複合触媒粒子の性状、特性、活性を、研究１、研
究２と同様に評価する。 
 



(4) 研究４：複合触媒粒子の物理的性状と触媒活性の関係の評価、作製手法の最適化 
 研究１～研究３で得られた複合触媒粒子に対して、物理的性状と触媒活性の相関を整理し、望
ましい物理的性状を実現できるための気相プロセッシングの改良・最適化を検討する。 
 
４．研究成果 
(1) プラズマ CVD による粒子の発生装置、および PVD のひとつである蒸発-凝縮プロセスを用
いた金属・金属酸化物ナノ粒子の粒子発生装置を製作、改良した。これらを用いて、図 1 に模式
的に示した過程に沿って酸化チタンと銀のナノ粒子を発生させ、気中混合させることにより複
合触媒粒子を作製することができた。複合触媒粒子の形態、結晶性、化学組成、光吸収特性を電
子顕微鏡、X 線回折、各種分光分析などで計測評価し、作製条件との関係を求めた。また、図 1
で銀の蒸気の代わりに銅の蒸気を用いた場合には、図 2a に示したように酸化チタン粒子の表面
にそれらよりも微小な酸化銅粒子が付着した状態が確認でき、エネルギー分散 X 線分光分析（図
2b）や X 線光電子分光法の結果からも酸化銅の存在が裏付けられた。これらの触媒複合粒子に
対して光触媒活性を評価するための、太陽光・紫外光の人工光源を備えた色素の分解反応試験系
も整え、活性を分解反応速度として表現できるようにした。 
 

 
(2) 図 3 に示した装置を用いて、既製の粒子と合成粒子を合体させて複合触媒粒子を作製するこ
とを検討した。液相合成で予め調製した銀のナノ粒子の水系分散液を二流体ノズルで液滴化し、
流路およびプラズマ反応器内で乾燥させてエアロゾル粒子とした。反応器には別途チタンのア
ルコキシド蒸気も導入され、酸化チタンのナノ粒子が合成される。反応場を経た粒子を基板に付
着させ続けたところ、図 4a に示したように基板上に堆積物が観察された。エネルギー分散 X 線

図 1 酸化チタン粒子と銀粒子の発生と気中混合による複

合触媒粒子の作製プロセス 

図 2 酸化銅粒子が付着した複合触媒

粒子の a) 透過型電子顕微鏡写

真と b) エネルギー分散 X 線分

光分析結果 

図 3 噴霧乾燥でエアロゾル化した既製粒子と合成粒子

の合体により複合触媒粒子を作製する装置 

図 4 既製の銀粒子と合成した酸化チ

タン粒子の混合で生じさせた堆

積層の a) 走査型電子顕微鏡写

真、b, c) 元素マッピング結果 



分光分析による元素マッピングの結果（図 4b, c）などから、銀と酸化チタンが良く混合した複
合触媒粒子堆積物が得られていることがわかった。 
 
(3) 図 3 の装置を改造して、多層カーボンナノチューブ（MWCNT）の水系懸濁液の噴霧乾燥に
よってエアロゾル化させた MWCNT 粒子を反応器に導入できるようにした。反応器内にはチタ
ンのアルコキシド蒸気または硫酸亜鉛の蒸気も導入して、MWCNT エアロゾル粒子と共存した
状態で反応させることを試みた。生成物の例を図 5 に示す。MWCNT の表面に粒子状の付着物
が存在しているが、これは、蒸気から生じた反応生成物が MWCNT 表面で固相として析出した
ものであることが詳細な観察によって明らかとなった。また、付着物の物質組成はエネルギー分
散 X 線分光分析などの結果によって、目的とした組成と結晶性を有する酸化チタン、酸化亜鉛
となっていることもわかった。さらに、MWCNT/酸化亜鉛粒子については、硝酸亜鉛を噴霧液滴
として導入する方法でも作製できることがわかった。 
 
(4) (1)～(3)で作製した粒子に対して、光吸収特性やバンドギャップの計測を行った。また、触媒
粒子に付与した物質の割合、照射光の種類（可視光、紫外光）、触媒反応の対象物質・pH・共存
酸化剤などを変化させて光触媒性能を評価し整理した。一例として、(1)で作製した酸化チタン
粒子ならびに酸化銅/酸化チタン粒子を触媒としたときの、可視光照射下での色素の分解反応試
験で求められた反応速度定数を図 6 に示す。さらに、既製の代表的な触媒粒子の性能も評価し、
本研究で作製した複合粒子との対照を行った。複合粒子の性能は、作製法、性状、反応条件に依
存することが明らかとなったが、とくに付与物質の割合を適切に選ぶことで、既製粒子を凌ぐ優
れた性能を発揮できることがわかった。 
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