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(57)【要約】
【課題】安定的に、かつ大量生産が行える製造方法とし
て、微小流路下における複数種類の流体の攪拌・瞬間的
な均一混合を用いたナノ粒子の析出法を提供する。
【解決手段】接近・離反可能な相対的に回転する２つの
処理用面間に１ｍｍ以下の微小間隔を維持し、この微小
間隔に維持された２つの処理用面間を被処理流動体の流
路とすることによって、被処理流動体の強制薄膜を形成
し、この強制薄膜中においてナノ粒子の析出を行うこと
を特徴とするナノ粒子の製造方法を提供する。
【選択図】図１
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　接近・離反可能な相対的に回転する２つの処理用面間に１ｍｍ以下の微小間隔を維持し
、この微小間隔に維持された２つの処理用面間を被処理流動体の流路とすることによって
、被処理流動体の強制薄膜を形成し、この強制薄膜中においてナノ粒子の析出を行うこと
を特徴とするナノ粒子の製造方法。
【請求項２】
　接近・離反可能な相対的に変位する２つの処理用面の間に複数種類の被処理流動体を供
給し、当該流動体の供給圧と回転する処理用面の間にかかる圧力とを含む接近方向への力
と離反方向への力との圧のバランスによって処理用面間の距離を微小間隔に維持し、この
微小間隔に維持された２つの処理用面間を上記の被処理流動体の流路とすることによって
、被処理流動体の強制薄膜を形成し、この強制薄膜中においてナノ粒子の析出を行うもの
であることを特徴とするナノ粒子の製造方法。
【請求項３】
　複数種類の流動体からなる被処理流動体が、上記の２つの処理用面間の上記強制薄膜内
で攪拌され混合された状態でナノ粒子の析出が行われることを特徴とする請求項１又は２
記載のナノ粒子の製造方法。
【請求項４】
　得られるナノ粒子の粒度分布における体積平均粒子径が1nm～200nmであることを特徴と
する、請求項１～３のいずれかに記載のナノ粒子の製造方法。
【請求項５】
　析出後のナノ粒子を含む被処理流動体が、上記の２つの処理用面間の上記強制薄膜内で
さらに攪拌された後、処理用面間から排出されることを特徴とする請求項１～４のいずれ
かに記載のナノ粒子の製造方法。
【請求項６】
被処理流動体に圧力を付与する流体圧付与機構と、
第１処理用部、及び、この第１処理用部に対して相対的に接近・離反可能な第２処理用部
の、少なくとも２つの処理用部と、
上記の第１処理用部と第２処理用部とを相対的に回転させる回転駆動機構とを備え、
上記の各処理用部において互いに対向する位置に、第１処理用面及び第２処理用面の少な
くとも２つの処理用面が設けられており、
上記の各処理用面が、上記圧力の付与された被処理流動体が流される、密封された流路の
一部を構成する強制超薄膜回転式処理装置を用い、
上記の両処理用面間にて、２種以上の被処理流動体を均一に混合し析出を行うものであり
、
上記第１処理用部と第２処理用部のうち、少なくとも第２処理用部は受圧面を備えるもの
であり、且つ、この受圧面の少なくとも一部が上記の第２処理用面により構成され、
この受圧面は、上記の流体圧付与機構が被処理流動体に付与する圧力を受けて第１処理用
面から第２処理用面を離反させる方向に移動させる力を発生させ、
接近・離反可能、且つ相対的に回転する第１処理用面と第２処理用面との間に上記の２種
以上の被処理流動体が通されることにより、当該被処理流動体が所定膜厚の流体膜を形成
しながら両処理用面間を通過し、上記の２つの処理用面間の上記強制薄膜内で攪拌され混
合された状態でナノ粒子の析出が行われることを特徴とする請求項２記載のナノ粒子の製
造方法。
【請求項７】
　上記の複数種類の流動体の何れもが、得られるナノ粒子よりも大きな粒子を含まないも
のであることを特徴とする請求項１～６のいずれかに記載のナノ粒子の製造方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
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　本願発明は、近接・離反可能な少なくとも一方が他方に対して相対的に回転する処理用
部における処理用面の間で被処理物の処理を行うことによるナノ粒子の製造方法に関する
ものである。
【背景技術】
【０００２】
【特許文献１】特開平７－１４４１０２号公報
【特許文献２】特開２００２－９７２８１号公報
【特許文献３】特開２００７－８９２４号公報
【特許文献４】特開２００４－４９９５７号公報
【非特許文献１】小泉光恵（他）著、「ナノマテリアルの最新技術」、第１版、株式会社
シーエムシー出版、２００１年４月
【非特許文献２】ナノテクノロジーハンドブック編集委員会編、「ナノテクノロジーハン
ドブック-I編　創る」、第１版、株式会社オーム社、平成１５年５月
【０００３】
　粒度分布における体積平均粒子径が１μｍ未満の微粒子（以下、これを本願においてナ
ノ粒子という）、特に１００ｎｍ以下のナノ粒子は粒子の体積に対する表面積の比が急激
に増大し、新たな特性が出現するため、ナノ粒子単独あるいはその集合体や有機－無機複
合体など、ナノマテリアルに２１世紀の材料としての大きな期待が寄せられている（非特
許文献１）。つまり、従来の物質を微粒子化するだけで、その物質に新機能を発現させる
ことが出来るため、産業界全般に渡ってナノ粒子が重要テーマとなり、ナノテクノロジー
を前進させる上で、微粒子、特にナノ粒子との関係は当然ながら切り離せるものではない
（非特許文献２）。
【０００４】
　そのため、ナノ粒子を製造する新たな方法が懇願されている。さらに、工業的に活用す
るためには、安定的に、かつ大量生産が行える製造方法を確立する事がナノテクノロジー
における最重要課題である。
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００５】
　微粒子を液中で作製する方法として、特許文献１に示されるように特定の溶質を溶解し
た溶液を攪拌しながら、温度差によって生じる溶媒の溶質に対する溶解度差を利用して微
粒子を析出させる方法がある。この方法では、ある一定の温度での溶媒に対する溶質の溶
解度が溶媒の温度を下げる事で溶解度も低下し、飽和溶解度を超えた量の溶質が溶媒中に
析出する事を利用している。しかし、この方法はファウドラー翼を有する汎用釜を用いた
ものであるため、実質的にナノサイズの粒子の作製は困難を要し、また結晶を析出させる
事を目的とする場合、その結晶型が均一になりにくい。そのため、特許文献２のように、
有機物を有機溶媒に溶解し、その有機物溶液を前記有機溶媒よりも溶解度の低い溶媒に注
入する方法、つまり溶質に対して溶解度の高い良溶媒と、溶解度の低い貧溶媒を混合する
事で良溶媒中の見かけの溶解度を下げ、飽和溶解度を越えた溶質を析出させて微粒子を得
る方法が一般的となりつつある。しかし、上記２つの方法は共に、いわゆるバッチ式の反
応容器、並びに反応釜で物質を析出させる方法であり、ナノサイズの微粒子もしくは均一
な結晶型などを安定的に製造する事が非常に難しい。その理由は一般的に攪拌操作を用い
たバッチ内での析出反応の場合、そのバッチ内に必ず温度勾配や濃度勾配、それによる反
応場の不均一化が起こる事による。そのため、バッチ内の温度管理、濃度管理が非常に難
しく、必然的に均一な反応を行う事が難しい。そのため、必然的に反応時間を長くする必
要が発生する等、全ての反応条件を管理する事は至難の業である。
【０００６】
　また、特許文献３のように、微小反応器、微小流路式反応器であるマイクロミキサーや
マイクロリアクターを用いて溶解度差を利用して微粒子を得る方法がある。しかし、一般
的なマイクロリアクターを用いる場合にはマイクロデバイス及びシステムの利点は数ある
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としても、実際にはマイクロ流路径が狭くなればなるほどその圧力損失は流路の４乗に反
比例する事、つまり実際には流体を送り込むポンプが入手し難いくらい大きな送液圧力が
必要となる事、また析出を伴う反応の場合、生成物が流路に詰まる現象や反応によって生
じる泡によるマイクロ流路の閉鎖、さらに基本的には分子の拡散速度にその反応を期待す
るため、全ての反応に対してマイクロ空間が有効・適応可能と言う訳ではなく、現実的に
はトライアルアンドエラー方式に反応を試行し、首尾良いものを選択する必要性があるな
ど、その問題も多い。さらにスケールアップについても、マイクロリアクターそのものの
数を増やす方法、つまりナンバリングアップで解決されて来たが、実際には積層可能数は
数十が限界であり、自ずと製品価値の高い製品に的が絞られやすく、また、装置が増える
という事は、その故障原因の絶対数も増えるという事であり、実際に詰まりなどの問題が
発生した場合、その故障箇所など、問題箇所を検出する事が大変困難と成りうる可能性が
る。
【０００７】
　本願は、従来の「マイクロ化学プロセス技術」と呼ばれていた技術の課題や問題点を解
決した、全く新しいコンセプトのマイクロ化学プロセス技術に基づき、より詳しくは、本
願出願人によって出願された特許文献４に示す装置の原理を用いて行う、微小流路下にお
ける複数種類の流体の攪拌・瞬間的な均一混合を用いたナノ粒子の析出法を提供すること
を目的とする。この装置はメカニカルシールの原理を利用し、接近離反可能な相対的に変
位する処理用面の間に被処理流体の強制薄膜を形成して、回転する処理用面の間に被処理
流体を供給し、当該流体の供給圧と回転する処理用面の間にかかる圧力との圧力バランス
によって処理用面間の距離を微小間隔とする事を実現する。上記原理における方法より以
前の方法では、その処理用面間の距離を機械的に調節するなどの方法であり、回転により
発生する熱とそれにより生じる変形、又は芯ぶれなどを吸収できず、微小な処理用面間の
距離、少なくともその距離を10μｍ以下にするのは実質的に不可能であった。つまり、上
記特許文献４の装置の原理を利用して、微小流路中において瞬間的な化学的・物理化学的
反応等によるナノ粒子の析出を実現する事を可能とし、本願発明者らは鋭意研究の成果に
より、１mm以下は勿論、驚くべきことに0.1～10μｍの微小流路中での瞬間的な攪拌・混
合・析出を可能とした。そしてこの発明によって本質的に「マイクロ化学プロセス技術」
と呼べる、理想的な析出条件を生み出した。本願は、近接・離反可能に互いに対向して配
設され、少なくとも一方が他方に対して相対的に回転する処理用面の間にできる薄膜流体
中で微粒子を析出させるという新たな方法を用いて、ナノ粒子を製造することを目的とす
る。
【課題を解決するための手段】
【０００８】
　上記課題を解決するために、本願の請求項１に記載の発明は、接近・離反可能な相対的
に回転する２つの処理用面間に１ｍｍ以下の微小間隔を維持し、この微小間隔に維持され
た２つの処理用面間を被処理流動体の流路とすることによって、被処理流動体の強制薄膜
を形成し、この強制薄膜中においてナノ粒子の析出を行うことを特徴とするナノ粒子の製
造方法を提供する。
【０００９】
　また、本願の請求項２に記載の発明は、接近・離反可能な相対的に変位する２つの処理
用面の間に複数種類の被処理流動体を供給し、当該流動体の供給圧と回転する処理用面の
間にかかる圧力とを含む接近方向への力と離反方向への力との圧のバランスによって処理
用面間の距離を微小間隔に維持し、この微小間隔に維持された２つの処理用面間を上記の
被処理流動体の流路とすることによって、被処理流動体の強制薄膜を形成し、この強制薄
膜中においてナノ粒子の析出を行うものであり、上記の複数種類の流動体の何れもが、得
られるナノ粒子よりも大きな粒子を含まないものであることを特徴とするナノ粒子の製造
方法を提供する。
【００１０】
　また、本願の請求項３に記載の発明は、複数種類の流動体からなる被処理流動体が、上



(5) JP 2009-82902 A 2009.4.23

10

20

30

40

50

記の２つの処理用面間の上記強制薄膜内で攪拌され混合された状態でナノ粒子の析出が行
われることを特徴とする請求項１又は２記載のナノ粒子の製造方法を提供する。
【００１１】
　また、本願の請求項４に記載の発明は、得られるナノ粒子の粒度分布における体積平均
粒子径が1nm～200nmであることを特徴とする、請求項１～３のいずれかに記載のナノ粒子
の製造方法を提供する。
【００１２】
　また、本願の請求項５に記載の発明は、析出後のナノ粒子を含む被処理流動体が、上記
の２つの処理用面間の上記強制薄膜内でさらに攪拌された後、処理用面間から排出される
ことを特徴とする請求項１～４のいずれかに記載のナノ粒子の製造方法を提供する。
【００１３】
　また、本願の請求項６に記載の発明は、被処理流動体に圧力を付与する流体圧付与機構
と、第１処理用部、及び、この第１処理用部に対して相対的に接近・離反可能な第２処理
用部の、少なくとも２つの処理用部と、上記の第１処理用部と第２処理用部とを相対的に
回転させる回転駆動機構とを備え、上記の各処理用部において互いに対向する位置に、第
１処理用面及び第２処理用面の少なくとも２つの処理用面が設けられており、上記の各処
理用面が、上記圧力の付与された被処理流動体が流される、密封された流路の一部を構成
する強制超薄膜回転式処理装置を用い、上記の両処理用面間にて、２種以上の被処理流動
体を均一に混合し析出を行うものであり、上記第１処理用部と第２処理用部のうち、少な
くとも第２処理用部は受圧面を備えるものであり、且つ、この受圧面の少なくとも一部が
上記の第２処理用面により構成され、この受圧面は、上記の流体圧付与機構が被処理流動
体に付与する圧力を受けて第１処理用面から第２処理用面を離反させる方向に移動させる
力を発生させ、接近・離反可能、且つ相対的に回転する第１処理用面と第２処理用面との
間に上記の２種以上の被処理流動体が通されることにより、当該被処理流動体が所定膜厚
の流体膜を形成しながら両処理用面間を通過し、上記の２つの処理用面間の上記強制薄膜
内で攪拌され混合された状態でナノ粒子の析出が行われることを特徴とする請求項２記載
のナノ粒子の製造方法を提供する。
【００１４】
　また、本願の請求項６に記載の発明は、上記の複数種類の流動体の何れもが、得られる
ナノ粒子よりも大きな粒子を含まないものであることを特徴とする請求項１～６のいずれ
かに記載のナノ粒子の製造方法を提供する。
【００１５】
　本願発明にあっては、二種以上の被処理流動体を上記の強制薄膜中にて攪拌・混合して
反応等を行わしめることにより微小なナノ粒子の析出を可能とした。これらの複数種類の
被処理流動体は、上記の相対的に回転する２つの処理用面間の経路中において１種類以上
の被処理流動体に他の被処理流動体が投入され、あるいは処理用面間の直前において両者
が投入され、さらには処理用面間に至るまでに予め混合されているが、当該相対的に回転
する２つの処理用面間における強制薄膜中にて攪拌・混合作用を受けることにより望まし
い混合状態が実現し、良好な析出作用が実現する。特に、上記の複数種類の被処理流動体
の何れもが、得られるナノ粒子よりも大きな粒子を含まず、二種以上の被処理流動体を上
記の強制薄膜中にて攪拌・混合して反応等を行わしめることにより微小なナノ粒子の析出
をなすものであり、その条件を正しくコントロールすることによって、目的とする粒子径
のナノ粒子を得ることができる。しかも、相対的に回転する２つの処理用面間の経路中に
おいて当該析出がなされるため、生成物によるマイクロ流路の閉塞という事態がの発生が
生ずることなく、連続的な生産が可能となる。また、条件によっては、析出したナノ粒子
に対して、相対的に回転する２つの処理用面間において、攪拌、分散、微粒化等の作用が
加えられる場合もある。
【発明の効果】
【００１６】
　本願発明は、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が他方に対し
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て相対的に回転する処理用面の間にできる薄膜流体中で微粒子を析出させるという新たな
方法を用いて、ナノ粒子を製造することができたものである。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１７】
　本発明で用いる、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が他方に
対して回転する処理用面の間にできる、薄膜流体中で均一に攪拌・混合する方法としては
、例えば本願出願人による、特開2004-49957号公報に記載されたものと同原理である装置
を使用できる。
【００１８】
　以下、この方法の実施に適した流体処理装置について説明する。
　図１（Ａ）へ示す通り、この装置は、対向する第１及び第２の、２つの処理用部１０，
２０を備え、少なくとも一方の処理用部材が回転する。両処理用部１０，２０の対向する
面が、夫々処理用面として、両処理用面間にて、被処理流動体の処理を行う。第１処理用
部１は第１処理用面１を備え、第２処理用部２０は第２処理用面２を備える。
　両処理用面１，２は、被処理流動体の流路に接続され、被処理流動体の流路の一部を構
成する。
　より詳しくは、この装置は、少なくとも２つの被処理流動体の流路を構成すると共に、
各流路を、合流させる。
　即ち、この装置は、第１の被処理流動体の流路に接続され、当該第１被処理流動体の流
路の一部を形成すると共に、第１被処理流動体とは別の、第２被処理流動体の流路の一部
を形成する。そして、この装置は、両流路を合流させて、処理用面１，２間において、両
流動体を混合し、反応させる。図１（Ａ）へ示す実施の形態において、上記の各流路は、
密閉されたものであり、液密（被処理流動体が液体の場合）・気密（被処理流動体が気体
の場合）とされている。
【００１９】
　具体的に説明すると、図１（Ａ）に示す通り、この装置は、上記の第１処理用部材１０
と、上記の第２処理用部２０と、第１処理用部１０を保持する第１ホルダ１１と、第２処
理用部２０を保持する第２ホルダ２１と、接面圧付与機構４と、回転駆動部と、第１導入
部ｄ１と、第２導入部ｄ２と、流体圧付与機構ｐ１と、第２流体供給部ｐ２と、ケース３
とを備える。
　尚、回転駆動部は図示を省略する。
　第１処理用部１０と第２処理用部２０とは、少なくとも何れか一方が、少なくとも何れ
か他方に、接近・離反可能となっており、両処理用面１，２は、接近・離反できる。
　この実施の形態では、第１処理用部１０に対して、第２処理用部２０が接近・離反する
。但し、これとは、逆に、第１処理用部１０が、第２処理用部２０に対して接近・離反す
るものであってもよく、両処理用部１０，２０が互いに接近・離反するものであってもよ
い。
【００２０】
　第２処理用部２０は、第１処理用部１０の上方に配置されており、第２処理用部２０の
、下方を臨む面即ち下面が、上記の第２処理用面２であり、第１処理用部１０の、上方を
臨む面即ち上面が、上記の第１処理用面１である。
　図１（Ａ）へ示す通り、この実施の形態において、第１処理用部１０及び第２処理用部
２０は、夫々環状体、即ちリングである。以下、必要に応じて第１処理用部１０を第１リ
ング１０と呼び、第２処理用部２０を第２リング２０と呼ぶ。
　この実施の形態において、両リング１０，２０は、金属製の一端が鏡面研磨された部材
であり、当該鏡面を第１処理用面１及び第２処理用面２とする。即ち、第１リング１０の
上端面が第１処理用面１として、鏡面研磨されており、第２リングの下端面が第２処理用
面２として、鏡面研磨されている。
【００２１】
　少なくとも一方のホルダは、回転駆動部にて、他方のホルダに対して相対的に回転する



(7) JP 2009-82902 A 2009.4.23

10

20

30

40

50

ことができる。図１（Ａ）の５０は、回転駆動部の回転軸を示している。回転駆動部には
電動機を採用することができる。回転駆動部にて、一方のリングの処理用面に対して、他
方のリングの処理用面を相対的に回転させることができる。
　この実施の形態において、第１ホルダ１１は、回転軸５０にて、回転駆動部から駆動力
を受けて、第２ホルダ２１に対して回転するものであり、これにて、第１ホルダ１０と一
体となっている第１リング１０が第２リング２０に対して回転する。第１リング１０の内
側において、回転軸５０は、平面視、円形の第１リング１０の中心と同心となるように、
第１ホルダ１１に設けられている。
　第１リング１０の回転は、リング１０の軸心を中心とする。図示はしないが、軸心は、
リング１０の中心線を指し、仮想線である。
【００２２】
　上記の通り、この実施の形態において、第１ホルダ１１は、第１リング１０の第１処理
用面１を上方に向けて、第１リング１０を保持し、第２ホルダ２１は、第２リング２０の
第２処理用面２を下方に向けて、第２リング２０を保持している。
　具体的には、第１及び第２ホルダ１１，２１は、夫々は、凹状のリング収容部を備える
。この実施の形態において、第１ホルダ１１のリング収容部に、第１リング１１が嵌合し
、第１ホルダ１１のリング収容部から出没しないように、第１リング１０はリング収容部
に固定されている。
【００２３】
　即ち、上記の第１処理用面１は、第１ホルダ１１から露出して、第２ホルダ２１側を臨
む。
　第１リング１０の材質は、金属の他、セラミックや焼結金属、耐磨耗鋼、その他金属に
硬化処理を施したものや、硬質材をライニングやコーティング、メッキなどを施工したも
のを採用する。特に、回転するため、軽量な素材にて第１処理用部１０を形成するのが望
ましい。第２リング２０の材質についても、第１リング１０と同様のものを採用して実施
すればよい。
【００２４】
　一方、第２ホルダ２１が備えるリング収容部４１は、第２リング２０の処理用部２を出
没可能に収容する。
　この第２ホルダ２１が備えるリング収容部４１は、第２リング２０の、主として処理用
面２側と反対側の部位を収容する凹部であり、平面視において、円を呈する、即ち環状に
形成された、溝である。
　リング収容部４１は、第２リング２０の寸法より大きく形成され、第２リング２０との
間に十分なクリアランスを持って、第２リング２０を収容する。
　このクリアランスにより、当該第２リング２０は、このリング収容部４１内にて、環状
のリング収容部４１の軸方向について、更に、当該軸方向と交差する方向について、変位
することができる。言い換えれば、このクリアランスにより、当該第２リング２０は、リ
ング収容部４１に対して、リング２０の中心線を、上記リング収容部４１の軸方向と平行
の関係を崩すようにも変位できる。
　以下、第２ホルダ２１の、第２リング２０に囲まれた部位を、中央部分２２と呼ぶ。
　上記について、換言すると、当該第２リング２０は、このリング収容部４１内にて、リ
ング収容部４１のスラスト方向即ち上記出没する方向について、更に、リング収容部４１
の中心に対して偏心する方向について、変位することが可能に収容されている。また、リ
ング収容部４１に対して、リング２０の周方向の各位置にて、リング収容部４１からの出
没の幅が夫々異なるようにも変位可能に即ち芯振れ可能に、当該第２リング２０は収容さ
れている。
【００２５】
　上記の３つの変位の自由度、即ち、リング収容部４１に対する第２リング２０の、軸方
向、偏心方向、心振れ方向についての自由度を備えつつも、第２リング２０は、第１リン
グ１０の回転に追従しないように第２ホルダ２１に保持される。図示しないが、この点に
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ついては、リング収容部４１と第２リング２０との夫々に、リング収容部４１に対してそ
の周方向に対する回転を規制する適当な当たりを設けて実施すればよい。但し、当該当た
りは、上記３つの変位の自由度を損なうものであってはならない。
【００２６】
　上記の接面圧付与機構４は、第１処理用面１と第２処理用面２とを接近させる方向に作
用させる力を、処理用部に付与する。この実施の形態では、接面圧付与機構４は、第２ホ
ルダ２１に設けられ、第２リング２０を第１リング１０に向けて付勢する。
　接面圧付与機構４は、第２リング２０の周方向の各位置即ち処理用面２の各位置を均等
に、第１リング１０へ向けて付勢する。接面圧付与機構４の具体的な構成については、後
に詳述する。
　図１（Ａ）へ示す通り、上記のケース３は、両リング１０，２０外周面の外側に配置さ
れたものであり、処理用面１，２間にて生成され、両リング１０，２０の外側に排出され
る生成物を収容する。ケース３は、図１（Ａ）へ示すように、第１ホルダ１０と第２ホル
ダ２０を、収容する液密な容器である。但し、第２ホルダ２０は、当該ケースの一部とし
てケース３と一体に形成されたものとして実施することができる。
　上記の通り、ケース３の一部とされる場合は勿論、ケース３と別体に形成さる場合も、
第２ホルダ２１は、両リング１０，２０間の間隔、即ち、両処理用面１，２間の間隔に影
響を与えるようには可動となっていない。言い換えると、第２ホルダ２１は、両処理用面
１，２間の間隔に影響を与えない。
　ケース３には、ケース３の外側に生成物を排出するための排出口３２が設けられている
。
【００２７】
　第１導入部ｄ１は、両処理用面１，２間に、第１の被処理流動物を供給する。
上記の流体圧付与機構ｐ１は、直接或いは間接的に、この第１導入部ｄ１に接続されて、
第１被処理流動体に、流圧を付与する。流体圧付与機構ｐ１には、コンプレッサをその他
のポンプを採用することができる。
この実施の形態において、第１導入部ｄ１は、第２ホルダ２１の上記中央部分２２の内部
に設けられた流体の通路であり、その一端が、第２ホルダ２１の、第２リング２０が平面
視において呈する円の中心位置にて、開口する。また、第１導入部ｄ１の他の一端は、第
２ホルダ２０の外部即ちケース３の外部において、上記流体圧付与機構ｐ１と接続されて
いる。
【００２８】
　第２導入部ｄ２は、第１の被処理流動体と、反応させる第２の流動体を処理用面１，２
へ供給する。この実施の形態において、第２導入部は、第２リング２０の内部に設けられ
た流体の通路であり、その一端が、第２処理用面２にて開口し、他の一端に、第２流体供
給部ｐ２が接続されている。
　第２流体供給部ｐ２には、コンプレッサ、その他のポンプを採用することができる。
【００２９】
　流体圧付与機構ｐ１により、加圧されている、第１の被処理流動体は、第１導入部ｄ１
から、両リング１０，２０の内側の空間に導入され、第１処理用面１と第２処理用面２と
の間を通り、両リング１０，２０の外側に通り抜けようとする。
　このとき、第１被処理流動体の送圧を受けた、第２リング２０は、接面圧付与機構４の
付勢に抗して、第１リング１０から遠ざかり、両処理用面間に微小な間隔を開ける。両処
理用面１，２の接近・離反による、両面１，２間の間隔について、後に詳述する。
　両処理用面１，２間に置いて、第２導入部ｄ２から第２の被処理流動体が供給され、第
１の被処理流動体と合流し、処理用面の回転により、反応が促進される。そして、両流動
体の反応による反応生成物が両処理用面１，２から、両リング１０，２０の外側に排出さ
れる。リング１０，２０の外側に排出された反応生成物は、最終的に、ケースの排出口か
らケースの外部に排出される。
　上記の被処理流動体の混合及び反応は、第２処理用部２０に対する第１処理用部材１０
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の駆動部５による回転にて、第１処理用面１と第２処理用面２とによって行われる。
　第１及び第２の処理用面１，２間において、第２導入部ｄ２の開口部ｍ２の下流側が、
上記の第１の被処理流動体と第２の被処理流動体とを反応させる反応室となる。具体的に
は、両処理用面１，２間において、第２リング２０の底面を示す図１１（Ｃ）にて、斜線
で示す、第２リング２０の径の内外方向ｒ１について、第２導入部の開口部ｍ２即ち第２
開口部ｍ２の外側の領域Ｈが、上記の処理室即ち反応室として機能する。従って、この反
応室は、両処理用面１，２間において、第１導入部ｄ１と第２導入部ｄ２の両開口部ｍ１
，ｍ２の下流側に位置する。
　第１開口部ｍ１からリングの内側の空間を経て両処理用面１，２間へ導入された第１の
被処理流動体に対して、第２開口部ｍ２から、両処理用面１，２間に導入された第２の被
処理流動体が、上記反応室となる領域Ｈにて、混合され、両被処理流動体は反応する。流
体圧付与機構ｐ１により送圧を受けて、流体は、両処理用面１，２間の微小な隙間にて、
リングの外側に移動しようとするが、第１リング１０は回転しているので、上記反応の領
域Ｈにおいて、混合された流動体は、リングの径の内外方向について内側から外側へ直線
的に移動するのではなく、処理用面を平面視した状態において、リングの回転軸を中心と
して、渦巻き状にリングの内側から外側へ移動する。このように、混合されて反応を行う
領域Ｈにて、渦巻状に内側から外側へ移動することによって、両処理用面１，２間の微小
間隔にて、十分な反応に要する区間を確保することができ、均一な反応を促進することが
できる。
　また、反応にて生ずる生成物は、上記の微小な第１及び第２の処理用１，２間にて、均
質な反応物となり、特に晶析や析出の場合微粒子となる。
　少なくとも、上記の流体圧付与機構ｐ１が負荷する送圧と、上記の接面圧付与機構４の
付勢力と、リングの回転による遠心力のバランスの上に、両処理用面１，２間の間隔を好
ましい微小な間隔にバランスさせることができ、更に、流体圧付与機構ｐ１が負荷する送
圧とリングの回転による遠心力を受けた被処理流動体が、上記の処理用面１，２間の微小
な隙間を、渦巻き状に移動して、反応が促進される。
　上記の反応は、流体圧付与機構ｐ１が負荷する送圧やリングの回転により、強制的に行
われる。即ち、反応は、近接・離反可能に互いに対向して配設され且つ少なくとも一方が
他方に対して回転する処理用面１，２で、強制的に均一混合しながら起こる。
　従って、特に、反応による生成物の晶出又は析出は、流体圧付与機構ｐ１が負荷する送
圧の調整や、リングの回転速度即ちリングの回転数の調整という、比較的コントロールし
易い方法により、制御できる。
　このように、この処理装置は、送圧や遠心力の調整にて、生成物の大きさ影響を与える
処理用面１，２間の間隔の制御行え、更に、生成物の均一な生成に影響を与える上記反応
の領域Ｈにて移動する距離の制御が行える点、優れたものである。
　また、上記の反応処理は、生成物が、析出するものに限らず、液体の場合も含む。
　尚、回転軸５０は、鉛直に配置されたものに限定するものではなく、水平方向に配位さ
れたものであってもよく、傾斜して配位されたものであってよい。処理中、図示は両処理
用面１，２間の微細な間隔にて反応がなされるものであり、実質的に重力の影響を排除で
きるからである。
　図１（Ａ）にあっては、第１導入部ｄ１は、第２ホルダ２１において、第２リング２０
の軸心と一致し、上下に鉛直に伸びたものを示している。但し、第１導入部ｄ１は、第２
リング２０の軸心と一致しているものに限定するもではなく、両リング１０，２０に囲ま
れた空間に、第１被処理流動体を供給できるものであれば、第２ホルダ２１の中央部分２
２の他の位置設けられていてもよく、更に、鉛直でなく、斜めに伸びるものであってもよ
い。
【００３０】
　図１２（Ａ）へ、上記装置のより好ましい実施の形態を示す。図示の通り、第２処理用
部２０は、上記の第２処理用面２と共に、第２処理用面２の内側に位置して当該第２処理
用面２に隣接する受圧面２３とを備える。以下この受圧面２３を離反用調整面２３とも呼
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ぶ。図示の通り、この離反用調整面２３は、傾斜面である。
　前述の通り、第２ホルダ２１の底部即ち下部には、リング収容部４１が形成され、その
リング収容部４１内に、第２処理用部２０が受容されている。また、図示はしないが、回
り止めにて、第２処理用部２０は、第２ホルダ２１に対して回転しないよう、受容されて
いる。上記の第２処理用面２は、第２ホルダ２１から露出する。
　この実施の形態において、処理用面１，２間の、第１処理用部１０及び第２処理用部２
０の内側が、被処理物の流入部であり、第１処理用部１０及び第２処理用部２０の外側が
、被処理物の流出部である。
【００３１】
　前記の接面圧力付与機構４は、第１処理用面１に対して第２処理用面２を、圧接又は近
接した状態に押圧するものであり、この接面圧力と流体圧力などの両処理用面１、２間を
離反させる力との均衡によって、上記の所定膜厚の流体膜を発生させる。言い換えれば、
上記力の均衡によって、両処理用面１、２間の間隔を所定の微小間隔に保つ。
　具体的には、この実施の形態において、接面圧力付与機構４は、上記のリング収容部４
１と、リング収容部４１の奥に即ちリング収容部４１の最深部に設けられた発条受容部４
２と、スプリング４３と、エア導入部４４とにて構成されている。
　但し、接面圧力付与機構４は、上記リング収容部４１と、上記発条受容部４２と、スプ
リング４３と、エア導入部４４の少なくとも、何れか１つを備えるものであればよい。
【００３２】
　リング収容部４１は、リング収容部４１内の第２処理用部２０の位置を深く或いは浅く
、即ち上下に、変位することが可能なように、第２処理用部２０を遊嵌している。
　上記のスプリング４３の一端は、発条受容部４２の奥に当接し、スプリング４３の他端
は、リング収容部４１内の第２処理用部２０の前部即ち上部と当接する。図１において、
スプリング４３は、１つしか現れていないが、複数のスプリング４４にて、第２処理用部
２０の各部を押圧するものとするのが好ましい。即ち、スプリング４３の数を増やすこと
によって、より均等な押圧力を第２処理用部２０に与えることができるからである。従っ
て、第２ホルダ２１については、スプリング４３が数本から数十本取付けられたマルチ型
とするのが好ましい。
【００３３】
　この実施の形態において、上記エア導入部４４にて他から、空気をリング収容部４１内
に導入することを可能としている。このような空気の導入により、リング収容部４１と第
２処理用部２０との間を加圧室として、スプリング４３と共に、空気圧を押圧力として第
２処理用部２０に与えることができる。従って、エア導入部４４から導入する空気圧を調
整することにて、運転中に第１処理用面１に対する第２処理用面２の接面圧力を調整する
ことが可能である。尚空気圧を利用するエア導入部４４の代わりに、油圧などの他の流体
圧にて押圧力を発生させる機構を利用しても実施可能である。
　接面圧力付与機構４は、上記の押圧力即ち接面圧力の一部を供給し調節する他、変位調
整機構と、緩衝機構とを兼ねる。
　詳しくは、接面圧力付与機構４は、変位調整機構として、始動時や運転中の軸方向への
伸びや磨耗による軸方向変位にも、空気圧の調整によって追従し、当初の押圧力を維持で
きる。また、接面圧力付与機構４は、上記の通り、第２処理用部２０を変位可能に保持す
るフローティング機構を採用することによって、微振動や回転アライメントの緩衝機構と
しても機能するのである。
【００３４】
　次に、上記の構成を採る処理装置の使用の状態について、図１（Ａ）に基づいて説明す
る。
　まず、第１の被処理流動体が、流体圧付与機構ｐ１からの送圧を受けて、密閉されたケ
ースの内部空間へ、第１導入部ｄ１より導入される。他方、回転駆動部による回転軸５０
の回転によって、第１処理用部１０が回転する。これにより、第１処理用面１と第２処理
用面２とは微小間隔を保った状態で相対的に回転する。
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　第１の被処理流動体は、微小間隔を保った両処理用面１，２間で、流体膜となり、第２
導入部ｄ２から導入された第２被処理流動体は、両処理用面１，２間において、当該流体
膜と合流して、同様に流体膜の一部を構成する。この合流により、第１及び第２の被処理
流動体が混合され、両流動体が反応して、均一な反応が促進されて、その反応生成物が形
成される。これにより、析出を伴う場合にあっては比較的均一で微細な粒子の生成が可能
となり、析出を伴わない場合にあっても、均一な反応が実現される。なお、析出した反応
生成物は、第１処理用面１の回転により第２処理用面２との間で剪断を受けることにて、
さらに微細化される場合もあると考えられる。ここで、第１処理用面１と第２処理用面２
とは、１μｍから１ｍｍ、特に１μｍから１０μｍの微小間隔に調整されることにより、
均一な反応を実現すると共に、数ｎｍ単位の超微粒子の生成をも可能とする。
　生成物は、両処理用面１，２間から出て、ケース３の排出口３３からケース外部へ排出
される。排出された生成物は、周知の減圧装置にて、真空或いは減圧された雰囲気内にて
霧状にされ、雰囲気内の他に当たることによって流動体として流れ落ちたものが脱気後の
液状物として回収することができる。
　尚、この実施の形態において、処理装置は、ケースを備えるものとしたが、このような
ケースを設けずに実施することもできる。例えば、脱気するための減圧タンク即ち真空タ
ンクを設け、そのタンク内部に、処理装置を配置して、実施することが可能である。その
場合、当然上記の排出口は、処理装置には備えられない。
【００３５】
　上記のように、第１処理用面１と第２処理用面２とは、機械的なクリアランスの設定で
は不可能とされたμｍ単位の微小間隔に調整され得るものであるが、そのメカニズムを次
に説明する。
　第１処理用面１と第２処理用面２とは、相対的に接近離反可能であり、且つ相対的に回
転する。この例では、第１処理用面１が回転し、第２処理用面２が軸方向に摺動して第１
処理用面に対して接近離反する。
　よって、この例では、第２処理用面２の軸方向位置が、力即ち、前述の接面圧力と離反
力のバランスによって、μｍ単位の精度で設定されることにより、両処理用面１，２間の
微小間隔の設定がなされる。
【００３６】
　図１２（Ａ）へ示す通り、接面圧力としては、接面圧力付与機構４において、エア導入
部４４から空気圧即ち正圧を付与した場合の当該圧力、スプリング４３の押圧力を挙げる
ことができる。
　尚、図１３～１５に示す実施の形態において、図面の煩雑を避けるため、第２導入部ｄ
２は、省略して描いてある。この点について、第２導入部ｄ２が設けられていない位置の
断面と考えればよい。また、図中、Ｕは上方を、Ｓは下方を、夫々示している。
　他方、離反力としては、離反側の受圧面、即ち第２処理用面２及び離反用調整面２３に
作用する流体圧と、第１処理用部１の回転による遠心力と、エア導入部４４に負圧を掛け
た場合の当該負圧とを挙げることができる。
　尚、装置を洗浄するに際して、上記のエア導入部４４に掛ける負圧を大きくすることに
より、両処理用面１，２を大きく離反させることができ、洗浄を容易に行うことができる
。
　そして、これらの力の均衡によって、第２処理用面２が第１処理用面１に対して所定の
微小間隔を隔てた位置にて安定することにより、μｍ単位の精度での設定が実現する。
【００３７】
　離反力をさらに詳しく説明する。
　まず、流体圧に関しては、密閉された流路中にある第２処理用部２０は、流体圧付与機
構ｐから被処理流動体の送り込み圧力即ち流体圧を受ける。その際、流路中の第１処理用
面に対向する面、即ち第２処理用面２と離反用調整面２３が離反側の受圧面となり、この
受圧面に流体圧が作用して、流体圧による離反力が発生する。
　次に、遠心力に関しては、第１処理用部１０が高速にすると、流体に遠心力が作用し、
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この遠心力の一部は両処理用面１，２を互いに遠ざける方向に作用する離反力となる。
　更に、上記のエア導入部４４から負圧を第２処理用部２０へ与えた場合には、当該負圧
が離反力として作用する。
　以上、本願の説明においては、第１第２の処理用面１，２を互いに離反させる力を離反
力として説明するものであり、上記の示した力を離反力から排除するものではない。
【００３８】
　上述のように、密閉された被処理流動体の流路において、処理用面１，２間の被処理流
動体を介し、離反力と、接面圧力付与機構４が奏する接面圧力とが均衡した状態を形成す
ることにより、両処理用面１，２間に、均一な反応を実現すると共に、微細な反応生成物
の晶出・析出を行うのに適した流体膜を形成する。このように、この装置は、処理用面１
，２間に強制的に流体膜を介することにより、従来の機械的な装置では、不可能であった
微小な間隔を、両処理用面１，２維持することを可能として、反応生成物として微粒子を
、高精度に生成することを実現したのである。
【００３９】
　言い換えると処理用面１，２間における流体膜の膜厚は、上述の離反力と接面圧力の調
整により、所望の厚みに調整し、必要とする均一な反応の実現と、微細な生成物の生成処
理を行うことができる。従って、流体膜の厚みを小さくしようとする場合、離反力に対し
て相対的に接面圧力が大きくなるように、接面圧力或いは離反力を調整すればよく、逆に
流体膜の厚みを大きくようとすれば、接面圧力に対して相対的に離反力が大きくなるよう
に、離反力或いは接面圧力を調整すればよい。
　接面圧力を増加させる場合、接面圧力付与機構４において、エア導入部４４から空気圧
即ち正圧を付与し、又は、スプリング４３を押圧力の大きなものに変更或いはその個数を
増加させればよい。
　離反力を増加させる場合、流体圧付与機構ｐ１の送り込み圧力を増加させ、或いは第２
処理用面２や離反用調整面２３の面積を増加させ、またこれに加えて、第２処理用部２０
の回転を調整して遠心力を増加させ或いはエア導入部４４からの圧力を低減すればよい。
もしくは負圧を付与すればよい。スプリング４３は、伸びる方向に押圧力を発する押し発
条としたが、縮む方向に力を発する引き発条として、接面圧力付与機構４の構成の一部又
は全部とすることが可能である。
　離反力を減少させる場合、流体圧付与機構ｐ１の送り込み圧力を減少させ、或いは第２
処理用面２や離反用調整面２３の面積を減少させ、またこれに加えて、第２処理用部２０
の回転を調整して遠心力を減少させ或いはエア導入部４４からの圧力を増加させれば良い
。もしくは負圧を低減すればよい。
【００４０】
　さらに、接面圧力及び離反力の増加減少の要素として、上記の他に粘度などの被処理流
動体の性状も加えることができ、このような被処理流動体の性状の調整も、上記の要素の
調整として、行うことができる。
【００４１】
　なお、離反力のうち、離反側の受圧面即ち、第２処理用面２及び離反用調整面２３に作
用する流体圧は、メカニカルシールにおけるオープニングフォースを構成する力として理
解される。
　メカニカルシールにあっては、第２処理用部２０がコンプレッションリングに相当する
が、この第２処理用部２０に対して流体圧が加えられた場合に、第２処理用部２を第１処
理用部１から離反する力が作用する場合、この力がオープニングフォースとされる。
　より詳しくは、上記の第１の実施の形態のように、第２処理用部２０に離反側の受圧面
即ち、第２処理用面２及び離反用調整面２３のみが設けられている場合には、送り込み圧
力の全てがオープニングフォースを構成する。なお、第２処理用部２０の背面側にも受圧
面が設けられている場合、具体的には、後述する図１２（Ｂ）及び図１７の場合には、送
り込み圧力のうち、離反力として働くものと接面圧力として働くものとの差が、オープニ
ングフォースとなる。
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【００４２】
　ここで、図１２（Ｂ）を用いて、第２処理用部２０の他の実施の形態について説明する
。
　図１２（Ｂ）に示す通り、この第２処理用部２０のリング収容部４１より露出する部位
であり且つ内周面側に、第２処理用面２と反対側即ち上方側を臨む近接用調整面２４が設
けられている。
　即ち、この実施の形態において、接面圧力付与機構４は、リング収容部４１と、エア導
入部４４と、上記近接用調整面２４とにて構成されている。但し、接面圧力付与機構４は
、上記リング収容部４１と、上記発条受容部４２と、スプリング４３と、エア導入部４４
と、上記近接用調整面２４の少なくとも、何れか１つを備えるものであればよい。
【００４３】
　この近接用調整面２４は、被処理流体に掛けた所定の圧力を受けて第１処理用面１に第
２処理用面２を接近させる方向に移動させる力を発生させ、近接用接面圧力付与機構４の
一部として、接面圧力の供給側の役目を担う。一方第２処理用面２と前述の離反用調整面
２３とは、被処理流体に掛けた所定の圧力を受けて第１処理用面１から第２処理用面２を
離反させる方向に移動させる力を発生させ、離反力の一部についての供給側の役目を担う
ものである。
　近接用調整面２４と、第２処理用面２及び離反用調整面２３とは、共に前述の被処理流
動体の送圧を受ける受圧面であり、その向きにより、上記接面圧力の発生と、離反力の発
生という異なる作用を奏する。
【００４４】
　処理用面の接近・離反の方向、即ち第２リング２０の出没方向と直交する仮想平面上に
投影した近接用調整面２４の投影面積Ａ１と、当該仮想平面に投影した第２処理用部２０
の第２処理用面２及び離反側受圧面２３との投影面積の合計面積Ａ２との、面積比Ａ１／
Ａ２は、バランス比Ｋと呼ばれ、上記のオープニングフォースの調整に重要である。
　近接用調整面２４の先端と離反側受圧面２３の先端とは、共に環状の第２調整用部２０
の内周面２５即ち先端線Ｌ１に規定されている。このため、近接用調整面２４の基端線Ｌ
２をどこに置くかの決定で、バランス比の調整が行われる。
　即ち、この実施の形態において、被処理用流動体の送り出しの圧力をオープニングフォ
ースとして利用する場合、第２処理用面２及び離反用調整面２３との合計投影面積を、近
接用調整面２４の投影面積より大きいものとすることによって、その面積比率に応じたオ
ープニングフォースを発生させることができる。
【００４５】
　上記のオープニングフォースについては、上記バランスライン、即ち近接用調整面２４
の面積Ａ１を変更することで、被処理流動体の圧力、即ち流体圧により調整できる。
　摺動面実面圧Ｐ、即ち、接面圧力のうち流体圧によるものは次式で計算される。
　Ｐ＝Ｐ１×（Ｋ－ｋ）＋Ｐｓ
　ここでＰ１は、被処理流動体の圧力即ち流体圧を示し、Ｋは上記のバランス比を示し、
ｋはオープニングフォース係数を示し、Ｐｓはスプリング及び背圧力を示す。
　このバランスラインの調整により摺動面実面圧Ｐを調整することで処理用面１，２間を
所望の微小隙間量にし被処理流動体による流動体膜を形成させ、生成物を微細とし、また
、均一な反応処理を行うのである。
【００４６】
　通常、両処理用面１，２間の流体膜の厚みを小さくすれば、生成物をより細かくするこ
とができる。逆に、当該流体膜の厚みを大きくすれば、処理が粗くなり単位時間あたりの
処理量が増加する。従って、上記の摺動面実面圧Ｐの調整により、両処理用面１，２間の
隙間を調整して、所望の均一な反応を実現すると共に微細な生成物を得ることができる。
以下、摺動面実面圧Ｐを面圧Ｐと呼ぶ。
　この関係を纏めると、上記の生成物を粗くする場合、バランス比を小さくし、面圧Ｐを
小さくし、上記隙間を大きくして、上記膜厚を大きくすればよい。逆に、上記の生成物を
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より細かくする場合、バランス比を大きくし、面圧Ｐを大きくし、上記隙間を小さくし、
上記膜厚を小さくする。
　このように、接面圧力付与機構４の一部として、近接用調整面２４を形成して、そのバ
ランスラインの位置にて、接面圧力の調整、即ち処理用面間の隙間を調整するものとして
も実施できる。
【００４７】
　上記の隙間の調整には、既述の通り、他に、前述のスプリング４３の押圧力や、エア導
入部４４の空気圧を考慮して行う。また、流体圧即ち被処理流動体の送り圧力の調整や、
更に、遠心力の調整となる、第１処理用部１０即ち第１ホルダ１１の回転の調整も、重要
な調整の要素である。
　上述の通り、この装置は、第２処理用部２０と、第２処理用部２０に対して回転する第
１処理用部１０とについて、被処理流動体の送り込み圧力と当該回転遠心力、また接面圧
力で圧力バランスを取り両処理用面に所定の流体膜を形成させる構成にしている。またリ
ングの少なくとも一方をフローティング構造とし芯振れなどのアライメントを吸収し接触
による磨耗などの危険性を排除している。
【００４８】
　この図１２（Ｂ）の実施の形態においても、上記の調整用面を備える以外の構成につい
ては、図１（Ａ）に示す実施の形態と同様である。
　また、図１２（Ｂ）に示す実施の形態において、図１７に示すように、上記の離反側受
圧面２３を設けずに実施することも可能である。
　図１２（Ｂ）や図１７に示す実施の形態のように、近接用調整面２４を設ける場合、近
接用調整面２４の面積Ａ１を上記の面積Ａ２よりも大きいものとすることにより、オープ
ニングフォースを発生させずに、逆に、被処理流動体に掛けられた所定の圧力は、全て接
面圧力として働くことになる。このような設定も可能であり、この場合、他の離反力を大
きくすることにより、両処理用面１，２を均衡させることができる。
　上記の面積比にて、流体から受ける力の合力として、第２処理用面２を第１処理用面１
から離反させる方向へ作用させる力が定まる。
【００４９】
　上記の実施の形態において、既述の通り、スプリング４３は、摺動面即ち処理用面に均
一な応力を与える為に、取付け本数は、多いほどよい。但し、このスプリング４３につい
ては、図１３へ示すように、シングルコイル型スプリングを採用することも可能である。
これは、図示の通り、中心を環状の第２処理用部２０と同心とする１本のコイル型スプリ
ングである。
　第２処理用部２０と第２ホルダ２１との間は、気密となるようにシールし、当該シール
には、周知の手段を採用することができる。
【００５０】
　図１４に示すように、第２ホルダ２１には、第２処理用部２０を、冷却或いは加熱して
、その温度を調整することが可能な温度調整用ジャケット４６が設けられている。また、
図１４の３は、前述のケースを示しており、このケース３にも、同様の目的の温度調整用
ジャケット３５が設けられている。
　第２ホルダ２１の温度調整用ジャケット４６は、第２ホルダ２１内において、リング収
容部４１の側面に形成された水回り用の空間であり、第２ホルダ２１の外部に通じる通路
４７，４８と連絡している。通路４７，４８は、何れか一方が温度調整用ジャケット４６
に、冷却用或いは加熱用の媒体を導入し、何れか他方が当該媒体を排出する。
　また、ケース３の温度調整用ジャケット３５は、ケース３の外周を被覆する被覆部３４
にて、ケース３の外周面と当該被覆部３４との間に設けられた、加熱用水或いは冷却水を
通す通路である。
　この実施の形態では、第２ホルダ２１とケース３とが、上記の温度調整用のジャケット
を備えるものとしたが、第１ホルダ１１にも、このようなジャケットを設けて実施するこ
とが可能である。
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【００５１】
　接面圧力付与機構４の一部として、上記以外に、図１５に示すシリンダ機構７を設けて
実施することも可能である。
　このシリンダ機構７は、第２ホルダ２１内に設けられたシリンダ空間部７０と、シリン
ダ空間部７０をリング収容部４１と連絡する連絡部７１と、シリンダ空間部７０内に収容
され且つ連絡部７１を通じて第２処理用部２０と連結されたピストン体７２と、シリンダ
空間部７０上部に連絡する第１ノズル７３と、シリンダ空間部７０下部に第２ノズル７４
と、シリンダ空間部７０上部とをピストン体７２との間に介された発条などの押圧体７５
とを備えたものである。
【００５２】
　ピストン体７２は、シリンダ空間部７０内にて上下に摺動可能であり、ピストン体７２
の当該摺動にて第２処理用部２０が上下に摺動して、第１処理用面１と第２処理用面２と
の間の隙間を変更することができる。
　図示はしないが、具体的には、コンプレッサなどの圧力源と第１ノズル７３とを接続し
、第１ノズル７３からシリンダ空間部７０内のピストン体７２上方に空気圧即ち正圧を掛
けることにて、ピストン体７２を下方に摺動させ、第２処理用部２０を第１及び第２処理
用面１，２間の隙間を狭めることができる。また図示はしないが、コンプレッサなどの圧
力源と第２ノズル７４とを接続し、第２ノズル７４からシリンダ空間部７０内のピストン
体７２下方に空気圧即ち正圧を掛けることにて、ピストン体７２を上方に摺動させ、第２
処理用部２０を第１及び第２処理用面１，２間の隙間を広げる、即ち開く方向に移動させ
ることができる。このように、ノズル７３，７４にて得た空気圧で、接面圧力を調整でき
るのである。
【００５３】
　リング収容部４１内における第２処理用部２０の上部と、リング収容部４１の最上部と
の間に余裕があっても、ピストン体７がシリンダ空間部７０の最上部７０ａと当接するよ
う設定することにより、このシリンダ空間部７０の最上部７０ａが、両処理用面１，２間
の隙間の幅の上限を規定する。即ち、ピストン体７とシリンダ空間部７０の最上部７０ａ
とが、両処理用面１，２の離反を抑止する離反抑止部として、更に言い換えると、両処理
用面１，２間の隙間の最大開き量を規制する機構として機能する。
【００５４】
　また、両処理用面１，２同士が当接していなくても、ピストン体７がシリンダ空間部７
０の最下部７０ｂと当接するよう設定することにより、このシリンダ空間部７０の最下部
７０ｂが、両処理用面１，２間の隙間の幅の下限を規定する。即ち、ピストン体７とシリ
ンダ空間部７０の最下部７０ｂとが、両処理用面１，２の近接を抑止する近接抑止部とし
て、更に言い換えると、両処理用面１，２間の隙間の最小開き量を規制する機構として機
能する。
　このように上記隙間の最大及び最小の開き量を規制しつつ、ピストン体７とシリンダ空
間部７０の最上部７０ａとの間隔ｚ１、換言するとピストン体７とシリンダ空間部７０の
最下部７０ｂとの間隔ｚ２を上記ノズル７３，７４の空気圧にて調整する。
【００５５】
　ノズル７３，７４は、別個の圧力源に接続されたものとしてもよく、一つの圧力源を切
り換えて或いはつなぎ換えて接続するものとしてもよい。
　また圧力源は、正圧を供給するものでも負圧を供給するものでも何れでも実施可能であ
る。真空などの負圧源と、ノズル７３，７４とを接続する場合、上記の動作は反対になる
。
　前述の他の接面圧力付与機構４に代え或いは前述の接面圧力付与機構４の一部として、
このようなシリンダ機構７を設けて、被処理流動体の粘度や性状によりノズル７３，７４
に接続する圧力源の圧力や間隔ｚ１，ｚ２の設定を行い流動体液膜の厚みを所望値にしせ
ん断力をかけて均一な反応を実現し、微細な粒子を生成させることができる。特に、この
ようなシリンダ機構７にて、洗浄時や蒸気滅菌時など摺動部の強制開閉を行い洗浄や滅菌
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の確実性を上昇させることも可能とした。
【００５６】
　図１６（Ａ）～（Ｃ）に示すように、第１処理用部１０の第１処理用面１に、第１処理
用部１０の中心側から外側に向けて、即ち径方向について伸びる溝状の凹部１３...１３
を形成して実施してもよい。この場合、図１６（Ａ）へ示すように、凹部１３...１３は
、第１処理用面１上をカーブして或いは渦巻き状伸びるものとして実施可能であり、図１
６（Ｂ）へ示すように、個々の凹部１３がＬ字状に屈曲するものであっても実施可能であ
り、また、図１６（Ｃ）に示すように、凹部１３...１３は真っ直ぐ放射状に伸びるもの
であっても実施可能である。
【００５７】
　また、図１６（Ｄ）へ示すように、図１６（Ａ）～（Ｃ）の凹部１３は、第１処理用面
１の中心側に向かう程深いものとなるように勾配をつけて実施するのが好ましい。また、
溝状の凹部１３は、連続したものの他、断続するものであっても実施可能である。
　この様な凹部１３を形成することにより被処理流動体の吐出量の増加または発熱量の減
少への対応や、キャビテーションコントロールや流体軸受けなど効果がある。
　上記の図１６に示す各実施の形態において、凹部１３は、第１処理用面１に形成するも
のとしたが、第２処理用面２に形成するものとしても実施可能であり、更には、第１及び
第２の処理用面１，２の双方に形成するものとしても実施可能である。
【００５８】
　処理用面に、上記の凹部１３やテーパを設けない場合、若しくは、これらを処理用面の
一部に偏在させた場合、処理用面１，２の面粗度が被処理流動体に与える影響は、上記凹
部１３を形成するものに比して、大きいものとなる。従って、このような場合、被処理流
動体の粒子が小さくなればなるほど、面粗度を下げる即ちきめの細かいものとする必要が
ある。特に均一な反応を目的とする場合その処理用面の面粗度については、既述の鏡面即
ち鏡面加工を施した面とするほうが均一な反応を実現し、微粒子を得る事を目的とする場
合には、微細で単分散な反応物の晶出・析出を実現する上で有利である。
　図１３乃至図１７に示す実施の形態においても、特に明示した以外の構成については図
１（Ａ）又は図１１（Ｃ）に示す実施の形態と同様である。
【００５９】
　また、上記の各実施の形態において、ケース内は全て密封されたものとしたが、この他
、第１処理用部１０及び第２処理用部２０の内側のみ密封され、その外側は開放されたも
のとしても実施可能である。即ち、第１処理用面１及び第２処理用面２との間を通過する
までは流路は密封され、被処理流動体は送圧を全て受けるものとするが、通過後は、流路
は開放され処理後の被処理流動体は送圧を受けないものとしてもよい。
　流体圧付与機構ｐ１には、加圧装置として、既述のとおり、コンプレッサを用いて実施
するのが好ましいが、常に被処理流動体に所定の圧力を掛けることが可能であれば、他の
手段を用いて実施することもできる。例えば、被処理流動体の自重を利用して、常に一定
の圧力を被処理流動体に付与するものとしても実施可能である。
【００６０】
　上記の各実施の形態における処理装置について総括すると、被処理流動体に所定の圧力
を付与し、この所定の圧力を受けた被処理流動体が流される密封された流体流路に、第１
処理用面１及び第２処理用面２の少なくとも２つの接近離反可能な処理用面を接続し、両
処理用面１，２を接近させる接面圧力を付与し、第１処理用面１と第２処理用面２とを相
対的に回転させることにより、メカニカルシールにおいてシールに利用される流体膜を、
被処理流動体を用いて発生させ、メカニカルシールと逆に（流体膜をシールに利用するの
ではなく）、当該流体膜を第１処理用面１及び第２処理用面２の間から敢えて漏らして、
反応の処理を、両面間１，２にて膜とされた被処理流動体間にて実現し、回収することを
特徴とするものである。
　このような画期的な方法により、両処理用面１，２間の間隔を１μから１ｍｍとする調
整、特に、１～１０μとする調整を可能とした。
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【００６１】
　上記の実施の形態において、装置内は密閉された流体の流路を構成するものであり、処
理装置の（第１被処理流動体の）導入部側に設けた流体圧付与機構ｐにて、被処理流動体
は加圧されたものであった。
　この他、このような流体圧付与機構ｐを用いて加圧するものではなく、被処理流動体の
流路は開放されたものであっても実施可能である。
　図１８乃至図２０へ、そのような処理装置の一実施の形態を示す。尚、この実施の形態
において、処理装置として、脱気機能を備えたもの、即ち、処理物として生成されたもの
から、液体を除去し、目的とする固体（結晶）のみを最終的に確保する機能を備えた装置
を例示する。
　図１８（Ａ）は処理装置の略縦断面図であり、図１８（Ｂ）はその一部切欠拡大断面図
である。図１９は、図１８に示す処理装置が備える第１処理用部材１の平面図である。図
２０は、上記処理装置の第１及び第２処理用部材１，２の一部切欠要部略縦断面図である
。
【００６２】
　この図１８乃至図２０に示す装置は、上記の通り、大気圧下で、処理の対象となる流体
即ち被処理流動体或いはこのような処理の対象物を搬送する流体が投入されるものである
。
　尚、図１８（Ｂ）及び図２０において、図面の煩雑を避けるため、第２導入部ｄ２は、
省略して描いてある（第２導入部ｄ２が設けられていない位置の断面と考えればよい）。
　図１８（Ａ）に示す通り、この処理装置は、反応装置Ｇと、減圧ポンプＱとを備えたも
のである。この反応装置Ｇは、回転する部材である第１処理用部材１０１と、当該処理用
部材１０１を保持する第１ホルダ１１１と、ケースに対して固定された部材である第２処
理用部材１０２と、当該第２処理用部材１０２が固定された第２ホルダ１２１と、付勢機
構１０３と、動圧発生機構１０４(図１９(Ａ))と、第１ホルダ１１１と共に第１処理用部
材１０１を回転させる駆動部と、ハウジング１０６と、第１被処理流動体を供給（投入す
る）する第１導入部ｄ１と、流体を減圧ポンプＱへ排出する排出部１０８とを備える。駆
動部については図示を省略する。
【００６３】
　上記の第１処理用部材１０１と第２処理用部材１０２は、夫々、円柱の中心をくり抜い
た形状の環状体である。両処理用部材１０１，１０２は、両処理用部材１０１，１０２の
夫々が呈する円柱の一底面を処理用面１１０，１２０とする部材である。
　上記の処理用面１１０，１２０は、鏡面研磨された平坦部を有する。この実施の形態に
おいて、第２処理用部材１０２の処理用面１２０は、面全体に鏡面研磨が施された平坦面
である。また、第１処理用部材１０１の処理用面１１０は、面全体を第２処理用部材１０
２と同様の平坦面とするが、図１９（Ａ）へ示す通り、平坦面中に、複数の溝１１２...
１１２を有する。この溝１１２... １１２は、第１処理用部材１０１が呈する円柱の中心
を中心側として円柱の外周方向へ、放射状に伸びる。
　上記の第１及び第２の処理用部材１０１，１０２の処理用面１１０，１２０についての
、鏡面研磨は、面粗度Ｒａ０．０１～１．０μｍとするのが好ましい。この鏡面研磨につ
いて、Ｒａ０．０３～０．３μｍとするのがより好ましい。
　処理用部材１０１，１０２の材質については、硬質且つ鏡面研磨が可能なものを採用す
る。処理用部材１０１，１０２のこの硬さについて、少なくともビッカース硬さ１５００
以上が好ましい。また、線膨張係数が小さい素材を、若しくは、熱伝導の高い素材を、採
用するのが好ましい。処理にて熱を発する部分と他の部分との間で、膨張率の差が大きい
と歪みが発生して、適正なクリアランスの確保に影響するからである。
　このような処理用部材１０１，１０２の素材として、特に、ＳＩＣ即ちシリコンカーバ
イトでビッカース硬さ２０００～２５００、表面にＤＬＣ即ちダイヤモンドライクカーボ
ンでビッカース硬さ３０００～４０００、コーティングが施されたＳＩＣ、ＷＣ即ちタン
グステンカーバイトでビッカース硬さ１８００、表面にＤＬＣコーティングが施されたＷ
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Ｃ、ＺｒＢ2 やＢＴＣ，Ｂ4 Ｃに代表されるボロン系セラミックでビッカース硬さ４００
０～５０００などを採用するのが好ましい。
【００６４】
　図１８に示されるハウジング１０６は、底部の図示は省略するが、有底の筒状体であり
、上方が上記の第２ホルダ１２１に覆われている。第２ホルダ１２１は、下面に上記第２
処理部材１０２が固定されており、上方に上記導入部ｄ１が設けられている。導入部ｄ１
は、外部から流体や被処理物を投入するためのホッパ１７０を備える。
　図示はしないが、上記の駆動部は、電動機などの動力源と、当該動力源から動力の供給
を受けて回転するシャフト５０とを備える。
　図１８（Ａ）に示すように、シャフト５０は、ハウジング１０６の内部に配され上下に
伸びる。そして、シャフト５０の上端部に上記の第１ホルダ１１１が、設けられている。
第１ホルダ１１１は、第１処理用部材１０１を保持するものであり、上記の通りシャフト
５０に設けられることにより、第１処理用部材１０１の処理用面１１０を第２処理用部材
１０２の処理用面１２０に対応させる。
【００６５】
　第１ホルダ１１１は、円柱状体であり、上面中央に、第１処理用部材１０１が固定され
ている。第１処理用部材１０１は、第１ホルダ１１１と一体となるように、固着され、第
１ホルダ１１１に対してその位置を変えない。
　一方、第２ホルダ１２１の上面中央には、第２処理用部材１０２を受容する受容凹部１
２４が形成されている。
　上記の受容凹部１２４は、環状の横断面を有する。第２処理用部材１０２は、受容凹部
１２４と、同心となるように円柱状の受容凹部１２４内に収容される。
 この受容凹部１２４の構成は、図１（Ａ）に示す実施の形態と同様である（第１処理用
部材１０１は第１リング１０と、第１ホルダ１１１は第１ホルダ１１と、第２処理用部材
１０２は第２リング２０と、第２ホルダ１２１は第２ホルダ２１と対応する）。
【００６６】
　そして、この第２ホルダ１２１が、上記の付勢機構１０３を備える。付勢機構１０３は
、バネなどの弾性体を用いるのが好ましい。付勢機構１０３は、図１（Ａ）の接面圧付与
機構４と対応し、同様の構成を採る。即ち、付勢機構１０３は、第２処理用部材１０２の
処理用面１２０と反対側の面即ち底面を押圧し、第１処理用部材１０１側即ち下方に第２
処理用部材１０２の各位置を均等に付勢する。
【００６７】
　一方、受容凹部１２４の内径は、第２処理用部材１０２の外径よりも大きく、これにて
、上記の通り同心に配設した際、第２処理用部材１０２の外周面１０２ｂと受容凹部１２
４の内周面との間には、図１８（Ｂ）に示すように、隙間ｔ１が設定される。
　同様に、第２処理用部材１０２の内周面１０２ａと受容凹部１２４の中心部分２２の外
周面との間には、図１８（Ｂ）に示すように、隙間ｔ２が設定される。
　上記隙間ｔ１、ｔ２の夫々は、振動や偏芯挙動を吸収するためのものであり、動作寸法
以上確保され且つシールが可能となる大きさに設定する。例えば、第１処理用部材１０１
の直径が１００ｍｍから４００ｍｍの場合、当該隙間ｔ１、ｔ２の夫々は、０．０５～０
．３ｍｍとするのが好ましい。
　第１ホルダ１１１は、シャフト５０へ一体に固定され、シャフト５０と共に回転する。
また、図示しないが、回り止めによって、第２ホルダ１２１に対して、第２処理用部材１
０２は回らない。しかし、両処理用面１１０，１２０間に、処理に必要な０．１～１０ミ
クロンのクリアランス、即ち図２０（Ｂ）に示す微小な間隔ｔを確保するため、受容凹部
１２４の底面即ち天部と第２処理用部材１０２の天部１２４ａを臨む面即ち上面と間に隙
間ｔ３が設けられる。この隙間ｔ３については、上記のクリアランスと共に、シャフト１
５０の振れや伸びを考慮して設定する。
【００６８】
　上記のように、隙間ｔ１～ｔ３の設定により、第１処理用部材１０１は、第２処理用部
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材１０２に対して近接・離反する方向に可変であるのみならず、その処理用面１１０の中
心や向き即ち方向ｚ１，ｚ２についても可変としている。
　即ち、この実施の形態において、付勢機構１０３と、上記隙間ｔ１～ｔ３とが、フロー
ティング機構を構成し、このフローティング機構によって、少なくとも第２処理用部材１
０２の中心や傾きを、数ミクロンから数ミリの程度の僅かな量、可変としている。これに
て、回転軸の芯振れ、軸膨張、第１処理用部材１０１の面振れ、振動を吸収する。
【００６９】
　第１処理用部材１０１の研磨用面１１０が備える前記の溝１１２について、更に詳しく
説明する。溝１１２の後端は、第１処理用部材１０１の内周面１０１ａに達するものであ
り、その先端を第１処理用部材１０１の外側ｙ即ち外周面側に向けて伸ばす。この溝１１
２は、図１９（Ａ）へ示すように、その横断面積を、環状の第１処理用部材１０１の中心
ｘ側から、第１処理用部材１０１の外側ｙ即ち外周面側に向かうにつれて、漸次減少する
ものとしている。
　溝１１２の左右両側面１１２ａ，１１２ｂの間隔ｗ１は、第１処理用部材１０１の中心
ｘ側から、第１処理用部材１０１の外側ｙ即ち外周面側に向かうにつれて小さくなる。ま
た、溝１１２の深さｗ２は、図１９（Ｂ）へ示すように、第１処理用部材１０１の中心ｘ
側から、第１処理用部材１０１の外側ｙ即ち外周面側に向かうにつれて、小さくなる。即
ち、溝１１２の底１１２ｃは、第１処理用部材１０１の中心ｘ側から、第１処理用部材１
０１の外側ｙ即ち外周面側に向かうにつれて、浅くなる。
　このように、溝１１２は、その幅及び深さの双方を、外側ｙ即ち外周面側に向かうにつ
れて、漸次減少するものとして、その横断面積を外側ｙに向けて漸次減少させている。そ
して、溝１１２の先端即ちｙ側は、行き止まりとなっている。即ち、溝１１２の先端即ち
ｙ側は、第１処理用部材１０１の外周面１０１ｂに達するものではなく、溝１１２の先端
と外周面１０１ｂとの間には、外側平坦面１１３が介在する。この外側平坦面１１３は、
処理用面１１０の一部である。
【００７０】
　この図１９へ示す実施の形態において、このような溝１１２の左右両側面１１２ａ，１
１２ｂと底１１２ｃとが流路制限部を構成している。この流路制限部と、第１処理用部材
１０１の溝１１２周囲の平坦部と、第２処理用部材１０２の平坦部とが、動圧発生機構１
０４を構成している。
　但し、溝１１２の幅及び深さの何れか一方についてのみ、上記の構成を採るものとして
、断面積を減少させるものとしてよい。
　上記の動圧発生機構１０４は、第１処理用部材１０１の回転時、両処理用部材１０１，
１０２間を通り抜けようとする流体によって、両処理用部材１０１，１０２の間に所望の
微小間隔を確保することを可能とする、両処理用部材１０１，１０２を離反させる方向に
働く力を発生させる。このような動圧の発生により、両処理用面１１０，１２０間に、０
．１～１０μｍの微小間隔を発生させることができる。このような微小間隔は、処理の対
象によって、調整し選択すればよいのであるが、１～６μｍとするのが好ましく、より好
ましくは、１～２μｍである。この装置においては、上記のような微小間隔による従来に
ない均一な反応の実現と微細粒子の生成が可能である。
【００７１】
　溝１１２...１１２の夫々は、真っ直ぐ、中心ｘ側から外側ｙに伸びるものであっても
実施可能である。但し、この実施の形態において、図１９（Ａ）に示すように、第１処理
用部材１０１の回転方向ｒについて、溝１１２の中心ｘ側が、溝１１２の外側ｙよりも、
先行するように即ち前方に位置するように、湾曲して溝１１２を伸びるものとしている。
　このように溝１１２...１１２が湾曲して伸びることにより、動圧発生機構１０４によ
る離反力の発生をより効果的に行うことができる。
【００７２】
　次に、この装置の動作について説明する。
　ホッパ１７から投入され、第１導入部ｄ１を通ってくる第１被処理流動体Ｒは、環状の
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第２処理用部材１０２の中空部を通り、第１処理用部材１０１の回転よる遠心力を受けた
流体は、両処理用部材１０１，１０２間に入り、回転する第１処理用部材１０１の処理用
面１１０と、第２処理用部材１０２の処理用面１２０との間にて、均一な反応と微細粒子
の生成処理が行われ、その後、両処理用部材１０１，１０２の外側に出て、排出部１０８
から減圧ポンプＱ側へ排出される。以下必要に応じて第１被処理流動体Ｒを単に流体Ｒと
呼ぶ。
　上記において、環状の第２処理用部材１０２の中空部に入った流体Ｒは、図２０（Ａ）
へ示すように、先ず、回転する第１処理用部材１０１の溝１１２に入る。一方、鏡面研磨
された、平坦部である両処理用面１１０，１２０は、空気や窒素などの気体を通しても気
密性が保たれている。従って、回転による遠心力を受けても、そのままでは、付勢機構１
０３によって、押し合わされた両処理用面１１０，１２０の間に、溝１１２から流体は入
り込むことはできない。しかし、流路制限部として形成された溝１１２の上記両側面１１
２ａ，１１２ｂや底１１２ｃに、流体Ｒは徐々に突き当たり、両処理用面１１０，１２０
を離反させる方向に働く動圧を発生させる。図２０（Ｂ）へ示すように、これによって、
流体Ｒが溝１１２から平坦面に滲み出し、両処理用面１１０，１２０の間に微小間隔ｔ即
ちクリアランスを確保することができる。そして、このような鏡面研磨された平坦面の間
で、均一な反応と微細な粒子の生成処理が行われる。また上述の溝１１２の湾曲が、より
確実に流体へ遠心力を作用させ、上記動圧の発生をより効果的にしている。
　このように、この処理装置は、動圧と付勢機構１０３による付勢力との均衡にて、両鏡
面即ち処理用面１１０，１２０間に、微細で均一な間隔即ちクリアランスを確保すること
を可能とした。そして、上記の構成により、当該微小間隔は、１μｍ以下の超微細なもの
とすることができる。
　また、上記フローティング機構の採用により、処理用面１１０，１２０間のアライメン
トの自動調整が可能となり、回転や発生した熱による各部の物理的な変形に対して、処理
用面１１０，１２０間の各位置における、クリアランスのばらつきを、抑制し、当該各位
置における上記の小間隔の維持を可能とした。
【００７３】
　尚、上記の実施の形態において、フローティング機構は、第２ホルダ１２１にのみ設け
られた機構であった。この他、第２ホルダ１２１に代え、或いは第２ホルダ１２１と共に
、フローティング機構を、第１ホルダ１１１にも設けるものとして実施することも可能で
ある。
【００７４】
　図２１乃至図２３に、上記の溝１１２について、他の実施の形態を示す。
　図２１（Ａ）（Ｂ）に示すように、溝１１２は、流路制限部の一部として、先端に平ら
な壁面１１２ｄを備えるものとして実施することができる。また、この図１４に示す実施
の形態では、底１１２ｃにおいて、第１壁面１１２ｄと、内周面１０１ａとの間に段差１
１２ｅが設けられており、この段差１１２ｅも流路制限部の一部を構成する。
　図２２（Ａ）（Ｂ）に示すように、溝１１２は、複数に分岐する枝部１１２ｆ...１１
２ｆを備えるものとし、各枝部１１２ｆがその幅を狭めることにより流路制限部を備える
ものとしても実施可能である。
　図１４及び図１５の実施の形態においても、特に示した以外の構成については、図１（
Ａ）、図１１（Ｃ）、図１８乃至図２０に示す実施の形態と同様である。
【００７５】
　また、上記の各実施の形態において、溝１１２の幅及び深さの少なくとも何れか一方に
ついて、第１処理用部材１０１の内側から外側に向けてその寸法を漸次小さくすることに
て、流路制限部を構成するものとした。この他、図２３（Ａ）や図２３（Ｂ）へ示す通り
、溝１１２の幅や深さを変化させずに、溝１１２に終端面１１２ｆを設けることによって
、このような溝１１２の終端面１１２ｆを流路制限部とすることができる。図１９、図２
１及び図２２に示す実施の形態において示した通り、動圧発生は、溝１１２の幅及び深さ
を既述の通り変化させることによって溝１１２の底や両側面を傾斜面とすることで、この
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傾斜面が流体に対する受圧部になり動圧を発生させた。一方図２３（Ａ）（Ｂ）に示す実
施の形態では、溝１１２の終端面が流体に対する受圧部になり動圧を発生させる。
　また、この図２３（Ａ）（Ｂ）に示す場合、溝１１２の幅及び深さの少なくとも何れか
一方の寸法を漸次小さくすることも併せて実施することができる。
　尚、溝１１２の構成について、上記の図１９、図２１乃至図２３に示すものに限定する
ものではなく、他の形状の流路制限部を備えたものとして実施することが可能である。
　例えば、図１９、図２１乃至図２３示すものでは、溝１１２は、第１処理用部材１０１
の外側に突き抜けるものではなかった。即ち、第１処理用部材１０１の外周面と、溝１１
２との間には、外側平坦面１１３が存在した。しかし、このような実施の形態に限定する
ものではなく、上述の動圧を発生されることが可能であれば、溝１１２は、第１処理用部
材１０１の外周面側に達するものであっても実施可能である。
　例えば、図２３（Ｂ）に示す第１処理用部材１０１の場合、点線で示すように、溝１１
２の他の部位よりも断面積が小さな部分を、外側平坦面１１３に形成して実施することが
できる。
　また、溝１１２を、上記の通り内側から外側へ向けて漸次断面積を小さくするように形
成し、溝１１２の第１処理用部材１０１の外周に達した部分（終端）を、最も断面積が小
さいものとすればよい（図示せず）。但し、動圧を効果的に発生させる上で、図１９、図
２１乃至図２３に示すように、溝１１２は、第１処理用部材１０１の外周面側に突き抜け
ないほうが好ましい。
【００７６】
　ここで、上記図１８乃至図２３に示す各実施の形態について、総括する。
　この処理装置は、平坦処理用面を有する回転部材と同じく平坦処理用面を有する固定部
材とをそれらの平坦処理用面で同心的に相対向させ、回転部材の回転下に固定部材の開口
部より被反応原料を供給しながら両部材の対向平面処理用面間より反応処理する処理装置
において機械的にクリアランスを調整するのではなく、回転部材に増圧機構を設けてその
圧力発生によりクリアランスを保持しかつ機械的クリアランス調整では、不可能であった
１～６μｍの微小クリアランスを可能とし生成粒子の微細化及び反応の均一化の能力が著
しく向上出来たものである。
　即ち、この処理装置は、回転部材と固定部材がその外周部に平坦処理用面を有しその平
坦処理用面において、面上の密封機能を有することで、流体静力学的な即ちハイドロスタ
ティックな力、一流体動力学的即ちハイドロダイナミックな力、或いは、エアロスタティ
ック－エアロダイナミックな力を発生させる高速回転式の処理装置を提供しようとするも
のである。上記の力は、上記密封面間に僅かな間隙を発生させ、また非接触で機械的に安
全で高度な微細化及び反応の均一化の機能を有した反応処理装置を提供することができる
。この僅かな隙間が形成されうる要因は、一つは、回転部材の回転速度によるものであり
、もう一つは、被処理物（流体）の投入側と排出側の圧力差によるものである。投入側に
圧力付与機構が付設されている場合は、投入側に圧力付与機構が付設されていない場合即
ち大気圧下で被処理物（流体）を投入される場合、圧力差が無いわけであるから回転部材
の回転速度だけで密封面間の分離を生じさせる必要がある。これは、ハイドロダイナミッ
クもしくはエアロダイナミック力として知られている。
【００７７】
　図１８（Ａ）に示す装置において、減圧ポンプＱを上記反応装置Ｇの排出部に接続した
ものを示したが、既述の通りハウジング１０６を設けず、また減圧ポンプＱを設けずに、
図２４（Ａ）に示すように処理装置を減圧用のタンクＴとして、当該タンクＴの中に、反
応装置Ｇを配設することにて実施することが可能である。
　この場合、タンクＴ内を真空或いは真空に近い状態に減圧することにて、反応装置Ｇに
て生成された被処理物をタンクＴ内に霧状に噴射せしめ、タンクＴの内壁にぶつかって流
れ落ちる被処理物を回収すること、或いはこのような流れ落ちる被処理物に対して気体（
蒸気）として分離されタンクＴ内上部に充満するものを回収することにて、処理後の目的
物を得ることができる。
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　また、減圧ポンプＱを用いる場合も、図２４（Ｂ）へ示すように、処理装置Ｇに、減圧
ポンプＱを介して、気密なタンクＴを接続することにより、当該タンクＴ内にて、処理後
の被処理物を霧状にして、目的物の分離・抽出を行うことができる。
　更に、図２４（Ｃ）へ示すように、減圧ポンプＱを直接処理装置Ｇに接続し、当該タン
クＴに、減圧ポンプＱと、減圧ポンプＱとは別の流体Ｒの排出部とを接続して、目的物の
分離を行うことができる。この場合、気化部については、減圧ポンプＱに吸いよせられ、
液体Ｒ（液状部）は排出部より、気化部とは別に排出される。
【００７８】
　上述してきた各実施の形態では、第１及び第２の２つの被処理流動体を、夫々第２ホル
ダ２１，１２１及び第２リング２０，１０２から、導入して、混合し反応させるものを示
した。
　次に、装置への被処理流動体の導入に関する他の実施の形態について、順に説明する。
【００７９】
　図１（Ｂ）へ示す通り、図１（Ａ）へ示す処理装置に、第３導入部ｄ３を設けて第３の
被処理流動体を、両処理用面１，２間へ導入して、第２被処理流動体と同様第１被処理流
動体へ混合し反応させるものとしても実施できる。
　第３導入部ｄ３は、第１の被処理流動体と、混合させる第３の流動体を処理用面１，２
へ供給する。この実施の形態において、第３導入部ｄ３は、第２リング２０の内部に設け
られた流体の通路であり、その一端が、第２処理用面２にて開口し、他の一端に、第３流
体供給部ｐ３が接続されている。
　第３流体供給部ｐ３には、コンプレッサ、その他のポンプを採用することができる。
　第３導入部ｄ３の第２処理用面２における開口部は、第２導入部ｄ２の開口部よりも、
第１処理用面１の回転の中心の外側に位置する。即ち、第２処理用面２において、第３導
入部ｄ３の開口部は、第２導入部ｄ２の開口部よりも、下流側に位置する。第３導入部ｄ
３の開口部と第２導入部ｄ２の開口との間には、第２リング２０の径の内外方向について
、間隔が開けられている。
　この図１（Ｂ）へ示す装置も、第３導入部ｄ３以外の構成については、図１（Ａ）へ示
す実施の形態と同様である。尚、この図１（Ｂ）、更に、以下に説明する、図１（Ｃ）、
図１（Ｄ）、図２～図１１において、図面の煩雑を避けるため、ケース３を省略する。尚
、図９（Ｂ）（Ｃ）、図１０、図１１（Ａ）（Ｂ）において、ケース３の一部は、描いて
ある。
【００８０】
 　更に、図１（Ｃ）へ示すように、図１（Ｂ）へ示す処理装置に、第４導入部ｄ４を設
けて第４の被処理流動体を、両処理用面１，２間へ導入して、第２及び第３の被処理流動
体と同様第１被処理流動体へ混合し反応させるものとしても実施できる。
　第４導入部ｄ４は、第１の被処理流動体と、混合させる第４の流動体を処理用面１，２
へ供給する。この実施の形態において、第４導入部ｄ４は、第２リング２０の内部に設け
られた流体の通路であり、その一端が、第２処理用面２にて開口し、他の一端に、第４流
体供給部ｐ４が接続されている。
　第４流体供給部ｐ４には、コンプレッサ、その他のポンプを採用することができる。
　第４導入部ｄ４の第２処理用面２における開口部は、第３導入部ｄ３の開口部よりも、
第１処理用面１の回転の中心の外側に位置する。即ち、第２処理用面２において、第４導
入部ｄ４の開口部は、第３導入部ｄ３の開口部よりも、下流側に位置する。
　この図１（Ｃ）へ示す装置について、第４導入部ｄ４以外の構成については、図１（Ｂ
）へ示す実施の形態と同様である。
 また、図示はしないが、更に、第５導入部や、第６導入部など、５つ以上の導入部を設
けて、夫々５種以上の被処理流動体を、混合し反応させるものとしても実施できる。
【００８１】
　また、図１（Ｄ）へ示す通り、図１（Ａ）の装置では、第２ホルダ２１に設けられてい
た第１導入部ｄ１を、第２ホルダ２１に設ける代わりに、第２導入部ｄ２同様、第２処理



(23) JP 2009-82902 A 2009.4.23

10

20

30

40

50

用面２に設けて実施することができる。この場合、第２処理用面２において、第１導入部
ｄ１の開口部は、第２導入部ｄ２よりも、回転の中心側即ち上流側に位置する。
　上記の図１（Ｄ）へ示す装置では、第２導入部ｄ２の開口部と、第３導入部ｄ３の開口
部は、共に第２リング２０の第２処理用面２に配置されるものであった。しかし、導入部
の開口部は、このような処理用面に対する配置に限定するもではない。特に、図２（Ａ）
へ示す通り、第２導入部ｄ２の開口部を、第２リング２０の内周面の、第２処理用面２に
隣接する位置に設けて実施することもできる。この図２（Ａ）へ示す装置において、第３
導入部ｄ３の開口部は、図１（Ｂ）へ示す装置と同様第２処理用面２に配置されているが
、第２導入部ｄ２の開口部を、このように第２処理用面２の内側であって、第２処理用面
２へ隣接する位置に配置することによって、第２の被処理流動体を処理用面に直ちに導入
できる。
【００８２】
　このように第１導入部ｄ１の開口部を第２ホルダ２１に設け、第２導入部ｄ２の開口部
を第２処理用面２の内側であって、第２処理用面２へ隣接する位置に配置することで（こ
の場合、上記第３導入部ｄ３を設けることは必須ではない）、特に複数の被処理流体を反
応させる場合において、第１導入部ｄ１から導入される被処理流体と第２導入部ｄ２から
導入される被処理流体とを反応させない状態で両処理用面１，２間へ導入し、両処理用面
１，２間において両者を初めて反応させることができる。よって、上記構成は、特に反応
性の高い被処理流体を用いる場合に適している。
【００８３】
　なお、上記の「隣接」とは、第２導入部ｄ２の開口部を、図２（Ａ）に示すように第２
リング２０の内側側面に接するようにして設けた場合に限られるものではない。第２リン
グ２０から第２導入部ｄ２の開口部までの距離が、複数の被処理流体が両処理用面１，２
間へ導入される前に混合・反応が完全になされない程度とされていれば良く、例えば、第
２ホルダ２１の第２リング２０に近い位置に設けたものであっても良い。また、第２導入
部ｄ２の開口部を第１リング１０あるいは第１ホルダ１１の側に設けても良い。
【００８４】
　更に、上記の図１（Ｂ）へ示す装置において、第３導入部ｄ３の開口部と第２導入部ｄ
２の開口との間には、第２リング２０の径の内外方向について、間隔が開けられていたが
、図２（Ａ）へ示す通り、そのような間隔を設けずに、両処理用面１，２間に第２及び第
３の被処理流動体を導入されると直ちに両流動体が合流するものとしても実施できる。処
理の対象によって、このような図２（Ａ）へ示す装置を選択すればよい。
　また、上記の図１（Ｄ）へ示す装置についても、第１導入部ｄ１の開口部と第２導入部
ｄ２の開口との間には、第２リング２０の径の内外方向について、間隔が開けられていた
が、そのような間隔を設けずに、両処理用面１，２間に第１及び第２の被処理流動体を導
入すると直ちに両流動体が合流するものとしても実施できる。処理の対象によって、この
ような開口部の配置を選択すればよい。
 上記の図１（Ｂ）及び図１（Ｃ）に示す実施の形態では、第２処理用面２において、第
３導入部ｄ３の開口部を、第２導入部ｄ２の開口部の下流側、言い換えると、第２リング
２０の径の内外方向について第２導入部ｄ２の開口部の外側に配置するものとした。この
他、図２（Ｃ）及び図３（Ａ）へ示す通り、第２処理用面２において、第３導入部ｄ３の
開口部を、第２導入部ｄ２の開口部と、第２リング２０の周方向ｒ０について異なる位置
に配置するものとしても実施できる。図３において、ｍ１は第１導入部ｄ１の開口部即ち
第１開口部を、ｍ２は第２導入部ｄ２の開口部即ち第２開口部を、ｍ３は第３導入部ｄ３
の開口部（第３開口部）を、ｒ１はリングの径の内外方向を、夫々、示している。
　また、第１導入部ｄ１を、第２リング２０に設ける場合も、図２（Ｄ）へ示す通り、第
２処理用面２において、第１導入部ｄ１の開口部を、第２導入部ｄ２の開口部と、第２リ
ング２０の周方向について異なる位置に配置するものとしても実施できる。
【００８５】
　上記の図２（Ｂ）へ示す装置では、第２リング２０の処理用面２において、周方向ｒ０
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の異なる位置に２つの導入部の開口部が配置されたものを示したが、図３（Ｂ）へ示す通
り、リングの周方向ｒ０の異なる位置に３つの導入部の開口部を配置し、或いは図３（Ｃ
）へ示す通り、リングの周方向ｒ０の異なる位置に４つの導入部の開口部を配置して実施
することもできる。尚、図３（Ｂ）（Ｃ）において、ｍ４は、第４導入部の開口部を示し
、図３（Ｃ）においてｍ５は第５導入部の開口部を示している。また、図示はしないが、
導入部の開口部を、リングの周方向ｒ０の異なる位置に５つ以上設けて実施することもで
きる。
　上記の図２（Ｂ）（Ｄ）、及び、図３（Ａ）～（Ｃ）に示す装置において、第２導入部
乃至第５導入部は、夫々異なる被処理流動体即ち、第２、第３、第４、第５の被処理流動
体を、導入することができる。一方、第２～第５の開口部ｍ２～ｍ５から、全て同種の即
ち、第２被処理流動体を処理用面間に導入するものとしても実施できる。図示はしないが
、この場合、第２導入部乃至第５導入部は、リング内部にて連絡しており、一つの流体供
給部、即ち第２流体供給部ｐ２に接続されているものとして実施できる。
　また、リングの周方向ｒ０の異なる位置に導入部の開口部を複数設けたものと、リング
の径方向即ち径の内外方向ｒ１の異なる位置に導入部の開口部を複数設けたものを、複合
して実施することもできる。
　例えば、図３（Ｄ）へ示す通り、第２処理用面２に８つの導入部の開口部ｍ２～ｍ９が
設けられており、そのうち４つｍ２～ｍ５は、リングの周方向ｒ０の異なる位置であり且
つ径方向ｒ１について同じ位置に設けられたものであり、他の４つｍ５～ｍ８はリングの
周方向ｒ０の異なる位置であり且つ径方向ｒ１について同じ位置に設けられている。そし
て、当該他の開口部ｍ５～ｍ８は、径方向ｒについて、上記４つの開口部ｍ２～ｍ５の径
方向の外側に配置さていれる。また、この外側の開口部は、夫々、内側の開口部と、リン
グの周方向ｒ０について、同じ位置に設けてもよいが、リングの回転を考慮して、図３（
Ｄ）へ示すように、リングの周方向ｒ０の異なる位置に設けて実施することもできる。ま
た、その場合も、開口部について、図３（Ｄ）に示す配置や数にするものではい。
　例えば、図３（Ｅ）へ示す通り、径方向外側の開口部が多角形の頂点位置、即ちこの場
合四角形の頂点位置に配置され、当該多角形の辺上に、径方向内側の開口部が位置するよ
うに配置することもできる。勿論この他の配置を採ることもできる。
　また、第１開口部ｍ１以外の開口部は、何れも第２被処理流動体を処理用面間に導入す
るものとした場合、各第２被処理流動部を導入する当該開口部を、処理用面の周方向ｒ０
について、点在させるのではなく、図３（Ｆ）へ示す通り、周方向ｒ０について、連続す
る開口部として実施することもできる。
【００８６】
　尚、処理の対象によっては、図４（Ａ）へ示す通り、図１（Ａ）に示す装置において、
第２リング２０に設けていた第２導入部ｄ２を、第１導入部ｄ１と同様、第２ホルダ２１
の中央部分２２へ設け実施することもできる。この場合、第２リング２０の中心に位置す
る第１導入部ｄ１の開口部に対し、その外側に、間隔を開けて、第２導入部ｄ２の開口部
が位置する。また、図４（Ｂ）へ示す通り、図４（Ａ）へ示す装置について、第２リング
２０に第３導入部ｄ３を設けて実施することもできる。図４（Ｃ）へ示す通り、図３（Ａ
）へ示す装置において、第１導入部ｄ１の開口部と第２導入部ｄ２の開口部との間に間隔
を設けず、第２リング２０の内側の空間へ第２及び第３の被処理流動体を導入されると直
ちに両流動体が合流するものとしても実施できる。更にまた、処理の対象によっては、図
４（Ｄ）へ示す通り、図３（Ａ）へ示す装置において、第２導入部ｄ２同様、第３導入部
ｄ３も第２ホルダ２１に設けて実施することができる。図示はしないが、４つ以上の導入
部を第２ホルダ２１に設けて実施することもできる。
　また、処理の対象によっては、図５（Ａ）へ示す通り、図４（Ｄ）へ示す装置において
、第２リング２０に第４導入部ｄ４を設けて第４の被処理流動体を両処理用面１，２間へ
導入するものとしても実施できる。
【００８７】
　図５（Ｂ）へ示す通り、図１（Ａ）へ示す装置において、第２導入部ｄ２を、第１リン
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グ１０へ設け、第１処理用面１に第２導入部ｄ２の開口部を備えるものとしても実施でき
る。
　図５（Ｃ）へ示す通り、図５（Ｂ）へ示す装置において、第１リング１０に第３導入部
ｄ３を設けて、第１処理用面１において、第３導入部ｄ３の開口部を、第２導入部ｄ２の
開口部と、第１リング１０の周方向について異なる位置に配置するものとしても実施でき
る。
　図５（Ｄ）へ示す通り、図５（Ｂ）へ示す装置において、第２ホルダ２１へ第１導入部
ｄ１を設ける代わりに、第２リング２０へ第１導入部ｄ１を設け、第２処理用面２に、第
１導入部ｄ１の開口部を配置するものとしても実施できる。この場合、第１及び第２の導
入部ｄ１，ｄ２の両開口部は、リングの径の内外方向について、同じ位置に配置されてい
る。
【００８８】
　また、図６（Ａ）へ示す通り、図１（Ａ）へ示す装置において、第３導入部ｄ３を、第
１リング１０へ設け、第１処理用面１へ第３導入部ｄ３の開口部を配置するものとしても
実施できる。この場合、第２及び第３の導入部ｄ２，ｄ３の両開口部は、リングの径の内
外方向について、同じ位置に配置されている。但し、上記の両開口部を、リングの径の内
外方向について、異なる位置に配置するものとしてもよい。
　図５（Ｃ）へ示す装置において、第１リング１０の径の内外方向について同じ位置に設
けると共に、第１リング１０の周方向即ち回転方向について異なる位置に設けたが、当該
装置において、図６（Ｂ）へ示す通り、第２及び第３導入部ｄ２，ｄ３の両開口部を、第
１リング１０の径の内外方向について異なる位置に設けて実施することができる。この場
合図６（Ｂ）へ示す通り、第２及び第３導入部ｄ２，ｄ３の両開口部の間には、第１リン
グ１０の径の内外方向に間隔を開けておくものとしても実施でき、または図示はしないが
、当該間隔を開けずに直ちに、第２被処理流動体と第３被処理流動体とが合流するものと
しても実施できる。
　また、図６（Ｃ）へ示す通り、第２ホルダ２１へ第１導入部ｄ１を設ける代わりに、第
２導入部ｄ２と共に、第１リング１０へ第１導入部ｄ１を設けて実施することもできる。
この場合、第１処理用面１において、第１導入部ｄ１の開口部を、第２導入部ｄ２の開口
部の、上流側（第１リング１１の径の内外方向について内側）に設ける。第１導入部ｄ１
の開口部と第２導入部ｄ２の開口部との間には、第１リング１１の径の内外方向について
、間隔を開けておく。但し図示はしないが、このような間隔を開けずに実施することもで
きる。
　また、図６（Ｄ）へ示す通り、図６（Ｃ）へ示す装置の第１処理用面１にあって、第１
リング１０周方向の異なる位置に、第１導入部ｄ１と第２導入部ｄ２夫々の開口部を配置
するものとして実施することができる。
　また、図示はしないが、図６（Ｃ）（Ｄ）へ示す実施の形態において、第１リング１０
へ３つ以上の導入部を設けて、第２処理用面２において、周方向の異なる位置に、或いは
、リングの径の内外方向の異なる位置に、各開口部を配置するものとして実施することも
できる。例えば、第２処理用面２において採った、図３（Ｂ）～図３（Ｆ）に示す開口部
の配置を第１処理用面１においても採用することができる。
【００８９】
　図７（Ａ）へ示す通り、図１（Ａ）へ示す装置において、第２導入部ｄ２を第２リング
２０へ設ける代わりに、第１ホルダ１１へ設けて実施することができる。この場合、第１
ホルダ１１上面の第１リング１０に囲まれた部位において、第１リング１０の回転の中心
軸の中心に第２導入部ｄ２の開口部を配置するのが好ましい。
　図７（Ｂ）へ示す通り、図７（Ａ）へ示す実施の形態において、第３導入部ｄ３を、第
２リング２０へ設けて、第３導入部ｄ３の開口部を第２処理用面２へ配置することができ
る。
　また、図７（Ｃ）へ示す通り、第１導入部ｄ１を第２ホルダ２１へ設ける代わりに、第
１ホルダ１１へ設けて実施することができる。この場合、第１ホルダ１１上面の第１リン



(26) JP 2009-82902 A 2009.4.23

10

20

30

40

50

グ１０に囲まれた部位において、第１リング１０の回転の中心軸に第１導入部ｄ１の開口
部を配置するのが好ましい。また、この場合、図示の通り、第２導入部ｄ２を第１リング
１０へ設けて、第１処理用面１へ、その開口部を配置することができる。また、図示はし
ないが、この場合、第２導入部ｄ２を第２リング２０へ設けて、第２処理用面２へ、その
開口部を配置することができる。
　更に、図７（Ｄ）へ示す通り、図７（Ｃ）へ示す第２導入部ｄ２を、第１導入部ｄ１と
共に、第１ホルダ１１へ設けて実施することもできる。この場合、第１ホルダ１１上面の
第１リング１０に囲まれた部位において、第２導入部ｄ２の開口部を配置する。また、こ
の場合、図７（Ｃ）において、第２リング２０へ設けた第２導入部ｄ２を、第３導入部ｄ
３とすればよい。
【００９０】
　上記の図１～図７に示す各実施の形態において、第１ホルダ１１及び第１リング１０が
、第２ホルダ２１及び第２リング２０に対して回転するものとした。この他、図８（Ａ）
へ示す通り、図１（Ａ）へ示す装置において、第２ホルダ２に、回転駆動部から回転力を
受けて回転する回転軸５１を設けて、第１ホルダ１１の逆方向に、第２ホルダ２１を回転
させるものとしても実施できる。回転駆動部は、第１ホルダ１１の回転軸５０を回転させ
るものと別に設けるものとしてもよく、或いはギアなどの動力伝達手段により、第１ホル
ダ１１の回転軸５０を回転させる駆動部から、動力を受けるものとしても実施できる。こ
の場合、第２ホルダ２は、前述のケースと別体に形成されて、第１ホルダ１１と同様、当
該ケース内に回転可能に収容されたものとする。
　また、図８（Ｂ）へ示す通り、図８（Ａ）に示す装置において、第２リング２０に第２
導入部ｄ２を設ける代わりに、図７（Ｂ）の装置と同様に第１ホルダ１１に第２導入部ｄ
２を設けて実施することができる。
　また、図示はしないが、図８（Ｂ）へ示す装置において、第２導入部ｄ２を、第１ホル
ダ１１に代え第２ホルダ２１へ設けて実施することもできる。この場合、第２導入部ｄ２
は、図７（Ａ）の装置と同様である。図８（Ｃ）へ示す通り、図８（Ｂ）へ示す装置にお
いて、第２リング２０に第３導入部ｄ３を設けて、当該導入部ｄ３の開口部を、第２処理
用面２に配置して実施することもできる。
　更に、図８（Ｄ）へ示す通り、第１ホルダ１１を回転させずに、第２ホルダ２１のみを
回転させるものとしても実施できる。図示はしないが、図１(Ｂ)～図７に示す装置におい
ても、第１ホルダ１１と共に第２ホルダ２１を、或いは第２ホルダ２１のみ単独で回転さ
せるものとしても実施できる。
【００９１】
　図９（Ａ）へ示すように、第２処理用部２０は、リングとし、第１処理用部１０を、リ
ングでなく、他の実施の形態の第１ホルダ１１と同様の、直接回転軸５０を備えて回転す
る部材とすることができる。この場合、第１処理用部１０の上面を、第１処理用面１とし
、当該処理用面は、環状でなく、即ち中空部分を備えない、一様に平らな面とする。また
、この図９（Ａ）に示す装置において、図１（Ａ）の装置と同様、第２導入部ｄ２を、第
２リング２０に設け、その開口部を第２処理用面２に配置している。
【００９２】
　図９（Ｂ）へ示す通り、図９（Ａ）へ示す装置において、第２ホルダ２１を、ケース３
と独立したものとし、ケース３と当該第２ホルダ２１との間に、第２リング２０が設けら
れた１処理用部１０へ接近・離反させる弾性体などの接面圧付与機構４を設けて実施する
こともできる。この場合、図９（Ｃ）へ示すように、第２処理用部２０をリングとするの
ではなく、上記の第２ホルダ２１に相当する部材とし、当該部材の下面を第２処理用面２
として形成することができる。更に、図１０（Ａ）へ示す通り、図９（Ｃ）へ示す装置に
おいて、第１処理用部１０もリングとするのではなく、図９（Ａ）（Ｂ）へ示す装置と同
様他の実施の形態において第１ホルダ１１に相当する部位を第１処理用部１０とし、その
上面を第１処理用面１として実施することができる。
【００９３】
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　上記の各実施の形態において、少なくとも第１の被処理流動体は、第１処理用部１０と
第２処理用部２０即ち、第１リング１０と第２リング２０の中心部から供給され、他の被
処理流動体による処理、即ち混合及び反応後、その径の内外方向について外側へ排出され
るものとした。
　この他、図１０（Ｂ）へ示す通り、第１リング１０及び第２リング２０の外側から、内
側に向けて、第１の被処理流動体を供給するものとしても実施できる。この場合、図示の
通り、第１ホルダ１１及び第２ホルダ２１の外側をケース３にて密閉し、第１導入部ｄ１
を当該ケース３に直接設けて、ケースの内側であって、両リング１０，２０の突合せ位置
と対応する部位に、当該導入部の開口部を配置する。そして、図１（Ａ）の装置において
第１導入部ｄ１が設けられていた位置、即ち第１ホルダ１１におけるリング１の中心とな
る位置に、排出部３６を設ける。また、ホルダの回転の中心軸を挟んで、ケースの当該開
口部の反対側に、第２導入部ｄ２の開口部を配置する。但し、第２導入部ｄの開口部は、
第１導入部ｄ１の開口部と同様、ケースの内側であって、両リング１０，２０の突合せ位
置と対応する部位に配置するものであればよく、上記のように、第１導入部ｄ１の開口部
の反対側に形成するのに限定するものではない。
　処理後の生成物の排出部３６を設けておく。この場合、両リング１０，２０の径の外側
が、上流となり、両リング１０，２０の内側が下流側となる。
　図１０（Ｃ）に示す通り、図１０（Ｂ）へ示す装置において、ケース３の側部に設けた
第２導入部ｄ２を、当該位置に代え、第１リング１１に設けて、その開口部を第１処理用
面１に配置するものとしても実施できる。この場合において、図１０（Ｄ）に示す通り、
第１処理用部１０をリングとして形成するのでなく、図９（Ｂ）、図９（Ｃ）や図１０（
Ａ）に示す装置と同様、他の実施の形態において、第１ホルダ１１に相当する部位を、第
１処理用部１０とし、その上面を第１処理用面１とし、更に、当該第１処理用部１０内に
第２導入部ｄ２を設けて、その開口部を第１処理用面１に配置するものとして実施できる
。
【００９４】
　図１１（Ａ）へ示す通り、図１０（Ｄ）へ示す装置において、第２処理用部２０もリン
グとして形成するのではなく、他の実施の形態において第２ホルダ２１に相当する部材を
、第２処理用部２とし、その下面を第２処理用面２として実施することができる。そして
、第２処理用部２０を、ケース３と独立した部材とし、ケース３と第２処理用部２０との
間に、図９（Ｃ）（Ｄ）、図１０（Ａ）に示す装置と同じ接面圧付与機構４を設けて実施
することができる。
　また、図１１（Ｂ）へ示す通り、図１１（Ａ）に示す装置の第２導入部ｄ２を第３導入
部ｄ３とし、別途第２導入部ｄ２を設けるものとしも実施できる。この場合、第２処理用
面２において第２導入部ｄ２の開口部を第３導入部ｄ３の開口部よりも上流側に配置する
。
　前述の図４に示す各装置、図５（Ａ）図７（Ａ）（Ｂ）（Ｄ）、図８（Ｂ）（Ｃ）に示
す装置は、処理用面１，２間に達する前に、第１の被処理流動体に対して、他の被処理流
動体が合流するものであり、晶出や析出の反応の速いものには適さない。しかし、反応速
度の遅いものについては、このような装置を採用することもできる。
【００９５】
　本願発明に係る方法の発明の実施に適した処理装置について、以下に纏めておく。
　前述の通り、この処理装置は、被処理流動体に所定の圧力を付与する流体圧付与機構と
、この所定圧力の被処理流動体が流される密封された流体流路に設けられた第１処理用部
１０と第１処理用部１０に対して相対的に接近離反可能な第２処理用部２０の少なくとも
２つの処理用部と、これらの処理用部１０，２０において互いに対向する位置に設けられ
た第１処理用面１及び第２処理用面２の少なくとも２つの処理用面と、第１処理用部１０
と第２処理用部２０とを相対的に回転させる回転駆動機構とを備え、両処理用面１，２間
にて、少なくとも２種の被処理流動体の混合・反応の処理を行うものである。第１処理用
部１０と第２処理用部２０のうち少なくとも第２処理用部２０は、受圧面を備えるもので
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あり、且つ、この受圧面の少なくとも一部が第２処理用面２により構成され、受圧面は、
流体圧付与機構が被処理流動体の少なくとも一方に付与する圧力を受けて第１処理用面１
から第２処理用面２を離反させる方向に移動させる力を発生させる。そして、この装置に
あって、接近離反可能且つ相対的に回転する第１処理用面１と第２処理用面２との間に上
記の圧力を受けた被処理流動体が通されることにより、各被処理流動体が所定膜厚の流体
膜を形成しながら両処理用面１，２間を通過することで、当該被処理流動体間において、
所望の反応が生じる。
【００９６】
　また、この処理装置において、第１処理用面１及び第２処理用面２の少なくとも一方の
、微振動やアライメントを調整する緩衝機構を備えたものを採用するのが好ましい。
【００９７】
　また、この処理装置において、第１処理用面１及び第２処理用面２ の一方又は双方の
、磨耗などによる軸方向の変位を調整して、両処理用面１，２間の流体膜の膜厚を維持す
ることを可能とする変位調整機構を備えたものを採用するのが好ましい。
【００９８】
　更に、この処理装置にあっては、上記の流体圧付与機構として、被処理流動体に対して
一定の送り込み圧を掛けるコンプレッサなどの加圧装置を採用するとができる。
　尚、上記の加圧装置は、送り込み圧の増減の調整を行えるものを採用する。この加圧装
置は、設定した圧力を一定に保つことができる必要があるが、処理用面間の間隔を調整す
るパラメータとして、調整を行える必要があるからである。
【００９９】
　また、この処理装置には、上記の第１処理用面１と第２処理用面２との間の最大間隔を
規定し、それ以上の両処理用面１，２の離反を抑止する離反抑止部を備えるものを採用す
ることができる。
【０１００】
　更にまた、この処理装置には、上記の第１処理用面１と第２処理用面２との間の最小間
隔を規定し、それ以上の両処理用面１，２の近接を抑止する近接抑止部を備えたものを採
用することができる。
【０１０１】
　更に、この処理装置には、第１処理用面１と第２処理用面２の双方が、互いに逆の方向
に回転するものを採用することができる。
【０１０２】
　また、この処理装置には、上記第１処理用面１と第２処理用面２の一方或いは双方の温
度を調整する、温度調整用のジャケットを備えたものを採用することができる。
【０１０３】
　また更に、この処理装置には、上記第１処理用面１及び第２処理用面２の一方或いは双
方の少なくとも一部は、鏡面加工されたものを採用するのが好ましい。
【０１０４】
　この処理装置には、上記第１処理用面１及び第２処理用面２の一方或いは双方は、凹部
を備えたものを採用することができる。
【０１０５】
　更に、この処理装置には、一方の被処理流動体に反応させる他方の被処理流動体の供給
手段として、一方の被処理流動体の通路とは独立した別途の導入路を備え、上記第１処理
用面と第２処理用面の少なくとも何れ一方に、上記の別途の導入路に通じる開口部を備え
、当該別途の導入路から送られてきた他方の被処理流動体を、上記一方の被処理流動体に
導入することができるものを採用するのが好ましい。
【０１０６】
　また、本願発明を実施する処理装置として、被処理流動体に所定の圧力を付与する流体
圧付与機構と、この所定圧力の被処理流動体が流される密封された流体流路に接続された
第１処理用面１及び第２処理用面２の少なくとも２つの相対的に接近離反可能な処理用面
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と、両処理用面１，２間に接面圧力を付与する接面圧力付与機構と、第１処理用面１と第
２処理用面２とを相対的に回転させる回転駆動機構と、を備えることにより、両処理用面
１，２ 間にて、少なくとも２種の被処理流動体の反応処理を行うものであって、接面圧
力が付与されつつ相対的に回転する第１処理用面１と第２処理用面２との間に、流体圧付
与機構から圧力を付与された少なくとも一種の被処理流動体が通され、更に、他の一種の
被処理流動体が通されることにより、流体圧付与機構から圧力を付与された上記一種の被
処理流動体が所定膜厚の流体膜を形成しながら両処理用面１，２間を通過する際に、当該
他の一種の被処理流動体が混合され、被処理流動体間にて、所望の反応を生じさせるもの
を採用することができる。
　この接面圧付与機構が、前述の装置における、微振動やアライメントを調整する緩衝機
構や、変位調整機構を構成するものとして実施することができる。
【０１０７】
　更に、本願発明を実施する処理装置として、反応させる２種の被処理流動体のうち少な
くとも一方の被処理流動体を当該装置に導入する第１導入部と、第１導入部に接続されて
当該一方の被処理流動体に圧力を付与する流体圧付与機構ｐと、反応させる２種の被処理
流動体のうち少なくとも他の一方を当該装置に導入する第２導入部と、当該一方の被処理
流動体が流される密封された流体流路に設けられた第１処理用部１０と第１処理用部１０
に対して相対的に接近離反可能な第２処理用部２０の少なくとも２つの処理用部と、これ
らの処理用部１０，２０において互いに対向する位置に設けられた第１処理用面１及び第
２処理用面２の少なくとも２つの処理用面と、第２処理用面２が露出するように第２処理
用部２０を受容するホルダ２１と、第１処理用部１０と第２処理用部２０とを相対的に回
転させる回転駆動機構と、第１処理用面１に対して第２処理用面２を圧接又は近接した状
態に第２処理用部２０を押圧する接面圧付与機構４ とを備え、両処理用面１，２間にて
、被処理流動体間の反応処理を行い、上記ホルダ２１が、上記第１導入部の開口部を備え
ると共に、処理用面１，２間の隙間に影響を与えるようには可動でないものであり、第１
処理用部１０と第２導入部２０の少なくとも一方が、上記第２導入部の開口部を備え、第
２処理用部２０が、環状体であり、第２処理用面２がホルダ２１に対して摺動して第１処
理用面１に接近離反するものであり、第２処理用部２０が受圧面を備え、受圧面は、流体
圧付与機構ｐが被処理流動体に付与する圧力を受けて第１処理用面１ から第２処理用面
２を離反させる方向に移動させる力を発生させ、上記受圧面の少なくとも一部は、第２処
理用面２にて構成され、接近離反可能且つ相対的に回転する第１処理用面１と第２処理用
面２との間に圧力が付与された一方の被処理流動体が通されると共に、他の一方の被処理
流動体が、両処理用面１，２間に供給されることにより、両被処理流動体が所定膜厚の流
体膜を形成しながら両処理用面１，２間を通過し、通過中の被処理流動体が混合させるこ
とで、被処理流動体間における、所望の反応を促進させるものであり、接面圧力付与機構
４の接面圧力と、流体圧付与機構ｐが付与する流体圧力の両処理用面１，２間を離反させ
る力との均衡によって、上記の所定膜厚の流体膜を発生させる微小間隔を両処理用面１，
２間に保つものを採用することができる。
【０１０８】
　この処理装置において、第２導入部も、第１導入部に接続されたのと同様の、別途の流
体圧付与機構に接続されて、加圧されるものとしても実施できる。また、第２導入部から
導入される被処理流動体は、別途の流体圧付与機構にて加圧されるのではなく、第１導入
部にて導入される被処理流動体の流圧にて第２導入部内に生じる負圧により、両処理用面
１，２間に吸引されて供給されるものとしても実施できる。更に、当該他方の被処理流動
体は、第２導入部内を、自重にて移動即ち上方より下方に流れて、処理用面１，２間に供
給されるものとしても実施できる。
　上記のように、一方の被処理流動体の装置内への供給口となる第１導入部の開口部を第
２ホルダに設けるものに限定するものではなく、第１導入部の当該開口部を第１ホルダに
設けるものとしてもよい。また、第１導入部の当該開口部を、両処理用面の少なくとも一
方に形成して実施することもできる。但し、反応によって、先に処理用面１，２間に導入
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しておく必要のある被処理流動体を、第１導入部から供給する必要がある場合において、
他方の被処理流動体の装置内への供給口となる第２導入部の開口部は、何れかの処理用面
において、上記第１導入部の開口部よりも、下流側に配置する必要がある。
【０１０９】
　更に、本願発明の実施に用いる処理装置として、次のものを採用することができる。
　この処理装置は、反応させる２種以上の被処理流動体を別々に導入する複数の導入部と
、当該２種以上の被処理流動体の少なくとも一つに圧力を付与する流体圧付与機構ｐと、
この被処理流動体が流される密封された流体流路に設けられた第１処理用部１０と第１処
理用部１０に対して相対的に接近離反可能な第２処理用部２０の少なくとも２つの処理用
部と、これらの処理用部１０，２０において互いに対向する位置に設けられた第１処理用
面１及び第２処理用面２の少なくとも２つの処理用面１，２と、第１処理用部１０と第２
処理用部２０とを相対的に回転させる回転駆動機構とを備え、両処理用面１，２間にて、
被処理流動体間の反応処理を行うものであって、第１処理用部１０と第２処理用部２０の
うち少なくとも第２処理用部２０は、受圧面を備えるものであり、且つ、この受圧面の少
なくとも一部が第２処理用面２により構成され、受圧面は、流体圧付与機構が被処理流動
体に付与する圧力を受けて第１処理用面１から第２処理用面２を離反させる方向に移動さ
せる力を発生させ、更に、第２処理用部２０は、第２処理用面２と反対側を向く近接用調
整面２４を備えるものであり、近接用調整面２４は、被処理流体に掛けた所定の圧力を受
けて第１処理用面１に第２処理用面２を接近させる方向に移動させる力を発生させ、上記
近接用調整面２４の接近離反方向の投影面積と、上記受圧面の接近離反方向の投影面積と
の面積比により、被処理流動体から受ける全圧力の合力として、第１処理用面１に対する
第２処理用面２の離反方向へ移動する力が決まるものであり、接近離反可能且つ相対的に
回転する第１処理用面１と第２処理用面２との間に圧力が付与された被処理流動体が通さ
れ、当該被処理流動体に反応させる他の被処理流動体が両処理用面間において混合され、
混合された被処理流動体が所定膜厚の流体膜を形成しながら両処理用面１，２間を通過す
ることで、処理用面間の通過中に所望の反応生成物を得るものである。
【０１１０】
　また、本願発明に係る処理方法について纏めると、この処理方法は、第１の被処理流動
体に所定の圧力を付与し、この所定の圧力を受けた被処理流動体が流される密封された流
体流路へ、第１処理用面１及び第２処理用面２の少なくとも２つの相対的に接近離反可能
な処理用面を接続し、両処理用面１，２を接近させる接面圧力を付与し、第１処理用面１
と第２処理用面２とを相対的に回転させ且つこれらの処理用面１，２間に被処理流動体を
導入するものであり、当該被処理流動体と反応する第２の被処理流動体を上記と別途の流
路により、上記処理用面１，２間に導入し、両被処理流動体を反応させるものであり、少
なくとも第１の被処理流動体に付与した上記の所定の圧力を両処理用面１，２ を離反さ
せる離反力とし、当該離反力と上記接面圧力とを、処理用面１，２間の被処理流動体を介
して均衡させることにより、両処理用面１，２間を所定の微小間隔に維持し、被処理流動
体を所定の厚みの流体膜として両処理用面１，２間を通過させて、この通過中に両被処理
流動体の反応を均一に行い、析出を伴う反応の場合にあっては所望の反応生成物を晶出ま
たは析出させるものである。
【０１１１】
　以下、本願発明のその他の実施形態について説明する。図２５は近接・離反可能な少な
くとも一方が他方に対して相対的に回転する処理用面の間で反応物を反応させる反応装置
の略断面図である。図２６の（Ａ）は図２５に示す装置の第１処理用面の略平面図であり
、（Ｂ）は図２５に示す装置の処理用面の要部拡大図である。図２７の（Ａ）は第２導入
路の断面図であり、（Ｂ）は第２導入路を説明するための処理用面の要部拡大図である。
　図２５においてＵは上方を、Ｓは下方をそれぞれ示している。
　図２６（Ａ）、図２７（Ｂ）においてＲは回転方向を示している。
　図２７（Ｂ）においてＣは遠心力方向（半径方向）を示している。
【０１１２】
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　この装置は、少なくとも２種類の流体を用いるものであり、そのうちで少なくとも１種
類の流体については反応物を少なくとも１種類含むものであり、近接・離反可能に互いに
対向して配設され、少なくとも一方が他方に対して回転する処理用面の間で上記の各流体
を合流させて薄膜流体とするものであり、当該薄膜流体中において上記の反応物を反応さ
せる装置である。
【０１１３】
　図２５に示す通り、この装置は、第１ホルダ１１と第１ホルダ１１の上方に配置された
第２ホルダ２１と共に流体圧付与機構Ｐと接面圧付与機構とを備える。接面圧力付与機構
は、スプリング４３と、エア導入部４４とにて構成されている。
　第１ホルダ１１には第１処理用部１０と回転軸５０が設けられている。第１処理用部１
０はメインティングリングと呼ばれる環状体であり鏡面加工された第１処理用面１を備え
る。回転軸５０は第１ホルダ１１の中心にボルトなどの固定具８１にて固定されたもので
あり、その後端が電動機などの回転駆動装置８２（回転駆動機構）と接続され、回転駆動
装置８２の駆動力を第１ホルダ1に伝えて当該第１ホルダ１１を回転させる。第１処理用
部１０は上記第１ホルダ１１と一体となって回転する。
【０１１４】
　第１ホルダ１１の上部には、第１処理用部１０を受容する事が可能な受容部が設けられ
ており、当該受容部内にはめ込む事にて、第１ホルダ１１への第１処理用部１０の上記取
り付けが行われている。さらに第１処理用部１０は回り止めピン８３にて第１ホルダ１１
に対して回転しないように固定されている。ただし、回り止めピン８３に代え、焼き嵌め
などの方法にて回転しないように固定するものとしても良い。
　上記の第１処理用面１は、第１ホルダ１１から露出して、第２ホルダ２１を臨む。第１
処理用面の材質は、セラミックや焼結金属、対磨耗鋼、その他金属に硬化処理を施したも
のや、硬質材をライニングやコーティング、鍍金などを施工したものを採用する。
【０１１５】
　第２ホルダ２１には、第２処理用部２０と、処理用部内側より流体が導入する第１導入
部ｄ１と、接面圧力付与機構としてスプリング４３と、エア導入部４４とが設けられてい
る。
【０１１６】
　第２処理用部２０は、コンプレッションリングと呼ばれる環状体であり、鏡面加工され
た第２処理用面２と、第２処理用面２の内側に位置して当該第２処理用面２に隣接する受
圧面２３（以下離反用調整面２３と呼ぶ。）とを備える。図示の通り、この離反用調整面
２３は、傾斜面である。第２処理用面２に施す鏡面加工は、第１処理用面１と同様の方法
を採用する。また、第２処理用部２０の素材についても、第１処理用部１０と同様のもの
を採用する。離反用調整面２３は、環状の第２処理用部２０の内周面２５と隣接する。
【０１１７】
　第２ホルダ２１の底部（下部）には、リング収容部４１が形成され、そのリング収容部
４１内に、Ｏリングと共に第２処理用部２０が受容されている。また、回り止め８４にて
、第２処理用部２０は、第２ホルダ２１に対して回転しないよう、受容されている。上記
の第２処理用面２は、第２ホルダ２１から露出する。この状態において、第２処理用面２
は、第１処理用部１０の第１処理用面１と対面する。
　この第２ホルダ２１が備えるリング収容部４１は、第２リング２０の、主として処理用
面２側と反対側の部位を収容する凹部であり、平面視において、環状に形成された、溝で
ある。
　リング収容部４１は、第２リング２０の寸法より大きく形成され、第２リング２０との
間に十分なクリアランスを持って、第２リング２０を収容する。
【０１１８】
　このクリアランスにより、当該第２処理用部２０はこのリング収容部４１内にて収容部
４１の軸方向について、さらに、当該軸方向と交差する方向について変位する事ができる
ように収容されている。またリング収容部４１に対して第２処理用部２０の中心線（軸方
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向）を上記リング収容部４１の軸方向と平行ではなくなるように変位可能に当該第２処理
用部２０は収容されている。
　少なくとも第２ホルダ２１のリング収容部４１には処理用部付勢部としスプリング４３
が設けられている。スプリング４３は第２処理用部２０を第１処理用部１０に向けて付勢
する。さらに他の付勢方法として、空気導入部４４などの空気圧またはその他の流体圧を
供給する加圧手段を用いて第２ホルダ２１が保持する第２処理用部２０を第１処理用部１
０へ近づける方向に付勢する方法でもよい。
　スプリング４３及び空気導入部４４などの接面圧付与機構は第２処理用部２０の周方向
の各位置（処理用面の各位置）を均等に、第１処理用部１０へ向けて付勢する。
この第２ホルダ２１の中央に上記の第１導入部ｄ１が設けられ、第１導入部ｄ１から処理
用部外周側へ圧送されてくる流体は、まず当該第２ホルダ２１が保持する第２処理用部２
０と第１処理用部１０と当該第１処理用部１０を保持する第１ホルダ１１とに囲まれた空
間内に導かれる。そして第１処理用部１０から第２処理用部２０を付勢部の付勢に抗して
離反させる方向に、第２処理用部２０に設けられた受圧面２３に流体圧付与機構Ｐによる
上記流体の送圧（供給圧）を受ける。
　なお、他の箇所においては説明を簡略にするため、受圧面２３についてのみ説明をして
いるが、正確に言えば、図２９（Ａ）（Ｂ）に示すように、上記の受圧面２３と共に、後
述する溝状の凹部１３の第２処理用部２０に対する軸方向投影面のうちで、上記受圧面２
３が設けられていない部分２３Ｘも受圧面として、流体圧付与機構Ｐによる上記流体の送
圧（供給圧）を受ける。
【０１１９】
　上記受圧面２３を設けずに実施する事もできる。その場合、図２６（Ａ）に示されたよ
うに、接面圧力付与機構が機能するように形成された溝状の凹部１３を備えた第１処理用
面１が回転する事によって得られる処理用面間への被処理流体の導入効果（マイクロポン
プ効果）を用いても良い。ここでのマイクロポンプ効果とは第１処理用面１が回転する事
で凹部内の流体が凹部の外周方向先端へと速度を持って進み、次に凹部１３の先端に送り
込まれた流体がさらに凹部１３の内周方向からの圧力を受け、最終的に処理用面を離反さ
せる方向への圧力となり、同時に流体が処理用面間に導入される効果である。さらに回転
していない場合であっても第１処理用面１に設けられた凹部１３内の流体が受けた圧力は
最終的に離反側に作用する受圧面として第２処理用面２に作用する。
　処理用面に設けられた凹部１３については、反応物及び生成物を含む流体の物性に対応
してその深さ、処理用面に対して水平方向への総面積、本数、及び形状を実施できる。
　なお、上記受圧面２３と上記凹部１３とを一装置内に共に設けても実施できる。
【０１２０】
　この凹部１３の深さについては1μm～50μｍ、さらに好ましくは3μmから20μｍとし、
さらの前記処理用面に設けられた凹部であって、処理用面に対して水平方向への総面積が
処理用面全体に対して5%～50％、好ましくは15%～25％とし、さらに前記処理用面に設け
られた凹部であって、その本数が3～50本、好ましくは8～24本とし、形状が処理用面上を
カーブ、もしくは渦巻状で伸びるもの、またはL字状に屈曲するものと、さらに深さに勾
配を持たせる事で高粘度域から低粘度域まで、またマイクロポンプ効果を用いて導入する
流体が固体を含む場合にも安定的に処理用面間に流体を導入できる。また、処理用面に設
けられた凹部は導入側つまり処理用面内側で各凹部同士がつながっていても良いし、分断
されていても良い。
【０１２１】
　上記のように受圧面２３は傾斜面とされている。この傾斜面（受圧面２３）は、被処理
流体の流れ方向を基準とした上流側端部での、凹部１３が設けられた処理用部の処理用面
に対する軸方向における距離が、下流側端部での同距離に比べて大きくなるように形成さ
れる。そしてこの傾斜面は、被処理流体の流れ方向を基準とした下流側端部が上記凹部１
３の軸方向投影面上に設置されたものとすることが好ましい。
【０１２２】
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　具体的には図２８（Ａ）に示すように、上記傾斜面（受圧面２３）の下流側端部６０が
上記凹部１３の軸方向投影面上となるように設置する。上記傾斜面の第２処理用面２に対
する角度θ１は０．１°から８５°の範囲である事が好ましく、１０°から５５°の範囲
がより好ましく、１５°から４５°の範囲がさらに好ましい。この角度θ１は、被処理物
の処理前の性状によって適宜変更できる。また、上記傾斜面の下流側端部６０は、第１処
理用面１に設けられた凹部１３の上流側端部１３－bから下流側に０．０１ｍｍ離れた位
置より、下流側端部１３－cから上流側に０．５ｍｍ離れた位置までの領域内に設けられ
る。より好ましくは、上流側端部１３－bから下流側に０．０５ｍｍ離れた位置より、下
流側端部１３－cから上流側に１．０ｍｍ離れた位置までの領域内に設けられる。上記傾
斜面の角度と同様、この下流側端部６０の位置についても、被処理物の性状に応じて適宜
変更できる。また、図２８（Ｂ）に示すように、傾斜面（受圧面２３）をアール面として
も実施できる。これにより、被処理物の導入をさらに均一に行うことができる。
【０１２３】
　凹部１３は上記のように連続したものの他、断続するものであっても実施可能である。
断続する場合にあっては、断続する凹部１３の、第１処理用面１の最も内周側における上
流側端部が上記１３－bとなり、同じく第１処理用面１の最も外周側における上流側端部
が上記１３－cとなる。
【０１２４】
　また、上記では凹部１３を第１処理用面１に形成するものとし、受圧面２３を第２処理
用面２に形成するものとしたが、逆に、凹部１３を、第２処理用面２に形成するものとし
、受圧面２３を第１処理用面１に形成するものとしても実施可能である。
【０１２５】
　更には、凹部１３を第１処理用面１と第２処理用面２の両方に形成し、凹部１３と受圧
面２３を各処理用面１，２の周方向に交互に設けることによって、第１処理用面１に形成
した凹部１３と第２処理用面２に形成した受圧面２３とが対向し、同時に、第１処理用面
１に形成した受圧面２３と第２処理用面２に形成した凹部１３とが対向するものとするこ
とも可能である。
【０１２６】
　処理用面に、凹部１３とは異なる溝を施す事もできる。具体的な例としては図１６（Ｆ
）や図１６（Ｇ）のように凹部１３よりも径方向外側（図１６（Ｆ））もしくは径方向内
側（図１６（Ｇ））に、放射状に伸びる新規な凹部１４を施す事ができる。これは、処理
用面間の滞留時間を延ばしたい場合や、高粘稠物の流体を処理する場合に有利である。
　尚、凹部１３とは異なる溝については、形状、面積、本数、深さに関しては特に限定さ
れない。目的に応じて当該溝を施す事ができる。
【０１２７】
　上記の第２処理用部２０には上記処理用面に導入された流体の流路とは独立し、処理用
面間に通じる開口部ｄ２０を備える第２導入部ｄ２が形成されている。
　具体的には、第２導入部ｄ２は、図２７（Ａ）に示すように、上記の第２処理用面２の
開口部ｄ２０からの導入方向が、第２処理用面２に対して所定の仰角（θ１）で傾斜して
いる。この仰角（θ１）は、０度を超えて９０度未満に設定されており、さらに反応速度
が速い反応の場合には１度以上４５度以下で設置されるのが好ましい。
　また、図２７（Ｂ）に示すように、上記の第２処理用面２の開口部ｄ２０からの導入方
向が、上記の第２処理用面２に沿う平面において、方向性を有するものである。この第２
流体の導入方向は、処理用面の半径方向の成分にあっては中心から遠ざかる外方向であっ
て、且つ、回転する処理用面間における流体の回転方向に対しての成分にあっては順方向
である。言い換えると、開口部ｄ２０を通る半径方向であって外方向の線分を基準線ｇと
して、この基準線ｇから回転方向Ｒへの所定の角度（θ２）を有するものである。
　この仰角（θ１）は、０度を超えて９０度未満に設定されており、さらに反応速度が速
い反応の場合には１度以上４５度以下で設置されるのが好ましい。
　また、角度（θ２）についても、０度を超えて９０度未満に設定されており、図２７（
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Ｂ）の網かけ部分に向けて開口部ｄ２０から吐出される。さらに反応速度が速い反応の場
合には、当該角度（θ２）は小さいものであってもよく、反応速度が遅い場合には、当該
角度（θ２）も大きく設定することが好ましい。また、この角度は、流体の種類、反応速
度、粘度、処理用面の回転速度などの種々の条件に応じて、変更して実施することができ
る。
【０１２８】
　開口部ｄ２０の口径は、好ましくは0.2μm～3000μｍ、より好ましくは10μm～1000μm
とする。また、開口部ｄ２０の口径は比較的大きくとも、第２導入部ｄ２の径が0.2μm～
3000μｍ、より好ましくは10μm～1000μmとされており、実質的には、開口部ｄ２０の径
が流体の流れに影響を及ばさない場合には、第２導入部ｄ２の径が当該範囲内に設定され
ればよい。また、直進性を求める場合と、拡散性を求める場合とで、開口部ｄ２０の形状
などを変化することも好ましく、これらは流体の種類、反応速度、粘度、処理用面の回転
速度などの種々の条件に応じて、変更して実施することができる。
【０１２９】
　さらに、前記別流路における開口部ｄ２０は、第１処理用面１に設けられた凹部からマ
イクロポンプ効果によって導入される際の流れ方向が処理用面間で形成されるスパイラル
状で層流の流れ方向に変換される点よりも外径側に設置すればよい。つまり図２６（Ｂ）
において、第１処理用面１に設けられた凹部の最も処理用面径方向外側から径方向外側へ
の距離nを0.5 mm以上とするのが好ましい。さらに開口部を同じ流体に対して複数個設け
る場合には同心円上に設置するのが好ましい。また、開口部を異なる流体に対して複数個
設ける場合には半径の異なる同心円上に設置するのが好ましい。(1) A＋B→C　(2) C＋D
→Eのような反応が順番どおり実行され、A+B+C→F　のような本来同時反応すべきでは無
い反応や反応物が効率よく接触せず、反応が実行されないというような問題を回避するの
に効果的である。
　また上記処理用部を流体中に浸し、上記処理用面間にて反応させて得られた流体を直接
処理用部の外部にある液体、もしくは空気以外の気体に投入して実施できる。
　さらに処理用面間もしくは処理用面から吐出された直後の被処理物に超音波エネルギー
を付加する事もできる。
【０１３０】
　次に、上記第１処理用面１と第２処理用面２との間、つまり処理用面間に温度差を生じ
させるために、第１処理用部１０及び第２処理用部２０の少なくとも一つに温調機構（温
度調整機構）Ｊ１，Ｊ２を設けた場合について説明する。
　この温調機構は特に限定されないが、冷却が目的の場合には処理用部１０，２０に冷却
部を設ける。具体的には、温調用媒体としての氷水や各種の冷媒を通す配管、あるいはペ
ルチェ素子などの、電気的もしくは化学的に冷却作用をなすことのできる冷却素子を処理
用部１０，２０に取り付ける。
　加熱が目的の場合には処理用部１０，２０に加熱部を設ける。具体的には、温調用媒体
としてのスチームや各種の温媒を通す配管、あるいは電気ヒーターなどの、電気的もしく
は化学的に発熱作用をなすことのできる発熱素子を処理用部１０，２０に取り付ける。
　また、リング収容部に処理用部と直接接する事の出来る新たな温調用媒体用の収容部を
設けても良い。それらにより、処理用部の熱伝導を用いて処理用面を温調する事ができる
。また、処理用部１０，２０の中に冷却素子や発熱素子を埋め込んで通電させたり、冷温
媒通過用通路を埋め込んでその通路に温調用媒体（冷温媒）を通す事で、内側より処理用
面を温調する事もできる。なお、図２５に示した温調機構Ｊ１，Ｊ２は、その一例であっ
て、各処理用部１０，２０の内部に設けられた温調用媒体を通す配管（ジャケット）であ
る。
【０１３１】
　上記温調機構Ｊ１，Ｊ２を利用して、一方の処理用面が他方の処理用面よりも温度が高
いものとし、処理用面間に温度差を発生させる。例えば、第１処理用部１０を上記いずれ
かの方法で６０℃に加温し、第２処理用部２０を上記いずれかの方法で１５℃とする。こ
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の際、処理用面間に導入された流体の温度は第１処理用面１から第２処理用面２に向かっ
て６０℃から１５℃に変化する。つまり、この処理用面間における流体に温度勾配が発生
する。そして、処理用面間の流体はその温度勾配によって対流し始め、処理用面に対して
垂直方向の流れが発生する事になる。なお、上記「垂直方向の流れ」とは、流れの方向成
分に、少なくとも上記処理用面に対して垂直方向の成分が含まれるものを指す。
【０１３２】
　第１処理用面１もしくは第２処理用面２が回転している場合にも、その処理用面に対し
て垂直方向の流れは継続されるので、処理用面が回転する事による処理用面間のスパイラ
ル状で層流の流れに、垂直方向の流れを付加する事ができる。この処理用面間の温度差は
１℃～４００℃、好ましくは５℃～１００℃で実施できる。
【０１３３】
　尚、本装置における回転軸５０は、鉛直に配置されたものに限定するものではない。例
えば斜めに配置されていてもよい。処理中、両処理用面１，２間に形成される流体の薄膜
により、実質的に重力の影響を排除できるからである。図２５（Ａ）に示す通り、第１導
入部ｄ１は、第２ホルダ２１において、第２リング２０の軸心と一致し、上下に鉛直に伸
びる。但し、第１導入部ｄ１は、第２リング２０の軸心と一致しているものに限定するも
のではなく、両リング１０，２０に囲まれた空間に、第１被処理流動体を供給できるもの
であれば、第２ホルダ２１の中央部分２２において、上記軸心以外の位置に設けられてい
てもよく、更に、鉛直でなく、斜めに伸びるものであってもよい。そのどの配置角度の場
合であっても、処理用面間の温度勾配によって処理用面に対して垂直な流れを発生させる
事を可能としている。
【０１３４】
　上記処理用面間における流体の温度勾配において、その温度勾配が小さければ流体に熱
伝導が行われるだけであるが、温度勾配がある臨界値を越えると、流体中にベナール対流
という現象が発生する。その現象は、処理用面間の距離をL、重力の加速度をg、流体の体
積熱膨張率をβ、流体の動粘性率をν、流体の温度伝導率をα、処理用面間の温度差をΔ
Tとするとき、
Ra＝L3・g・β・ΔT／（α・ν）
で定義される無次元数であるレイリー数Raによって支配される。ベナール対流が生じ始め
る臨界レイリー数は処理用面と被処理物流体との境界面の性質によって異なるが約1700と
されている。それより大きな値ではベナール対流が発生する。さらに、そのレイリー数Ra
が1010付近より大きな値の条件となると流体は乱流状態となる。つまり、その処理用面間
の温度差ΔTもしくは処理用面の距離Lを、レイリー数Raが1700以上になるようにして本装
置を調節する事で、処理用面間に処理用面に対して垂直方向の流れを発生する事ができ、
上記反応操作を実施できる。
【０１３５】
　しかし上記ベナール対流は、1～１０μm程度の処理用面間の距離においては発生しにく
い。厳密には１０μｍ以下の間隔中の流体に上記レイリー数を適用し、ベナール対流発生
条件を検討すると、水の場合でその温度差に数千℃以上を必要とする事になり、現実的に
は難しい。ベナール対流は流体の温度勾配における密度差による対流、つまり重力に関係
する対流である。１０μｍ以下の処理用面の間は微小重力場である可能性が高く、そのよ
うな場所では浮力対流は抑制される。つまり、この装置で現実的にベナール対流が発生す
るのは、処理用面間の距離が１０μｍを超える場合である。
【０１３６】
　処理用面間の距離が1～１０μm程度では、密度差による対流ではなく、温度勾配による
流体の表面張力差によって対流が発生している。そのような対流がマランゴニ対流であり
、処理用面間の距離をL、流体の動粘性率をν、流体の温度伝導率をα、処理用面間の温
度差をΔT、流体の密度をρ、表面張力の温度係数（表面張力の温度勾配）をσとすると
き、
Ma＝σ・ΔT・L／（ρ・ν・α）
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で定義される無次元数であるマランゴニ数によって支配される。マランゴニ対流が発生し
始める臨界マランゴニ数は80付近であり、その値よりも大きな値となる条件ではマランゴ
ニ対流が発生する。つまり、その処理用面間の温度差ΔTもしくは処理用面の距離Lを、マ
ランゴニ数Ma が80以上になるようにして本装置を調節する事で、１０μm以下の微小流路
であっても処理用面間に処理用面に対して垂直方向の流れを発生させる事ができ、上記反
応操作を実施できる。
【０１３７】
　レイリー数の計算には以下の式を用いた。
【数１】

L：処理用面間の距離[ｍ], β：体積熱膨張率[1/K],  g：重力加速度[m/s2]　
ν：動粘性率[m2/s], α：温度伝導率[(m2/s)], ΔT：処理用面間の温度差[K]　
ρ：密度[kg/m3], Cp：定圧比熱[J/kg・K], k：熱伝導率[W/m・K]　
T1:処理用面における高温側の温度[K], T0:処理用面における低温側の温度[K]
【０１３８】
ベナール対流の発生し始めるときのレイリー数を臨界レイリー数RaCとした場合、そのと
きの温度差ΔTC1は以下のように求められる。
【数２】

【０１３９】
　マランゴニ数の計算には以下の式を用いた。
【数３】

L：処理用面間の距離[ｍ], ν：動粘性率[m2/s], α：温度伝導率[(m2/s)]
ΔT：処理用面間の温度差[K], ρ：密度[kg/m3], Cp：定圧比熱[J/kg・K]
k：熱伝導率[W/m・K], σｔ：表面張力温度係数[N/m・K]
T1:処理用面における高温側の温度[K], T0:処理用面における低温側の温度[K]
【０１４０】
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マランゴニ対流の発生し始めるマランゴニ数を臨界マランゴニ数MaCとした場合、そのと
きの温度差ΔTC2は以下のように求められる。
【数４】

【０１４１】
　以下に、本発明をさらに具体的に、ナノ粒子が生成する反応について、以下の種々の例
により詳細に説明する。しかし、本発明は以下の例に限定されるものではない。
【０１４２】
（Ａ）顔料ナノ粒子
　以下に、強制超薄膜回転式反応法を用いて、例えば図３０に示すような顔料ナノ粒子が
生成する反応を説明する。
【０１４３】
（アシッドペースティング法）
　強制超薄膜回転式反応法をアシッドペースティング法に用いる場合にはまず、一つの流
路である第１導入部ｄ１より、第１流体として水又はアルカリ性溶液を、近接・離反可能
に互いに対向して配設され、少なくとも一方が他方に対して回転する処理用面１，２間に
導入して、この処理用面間に第１流体膜を作る。
【０１４４】
　次いで別流路である第２導入部ｄ２より、第２流体として、反応物である顔料物質を溶
解した酸を含む流体（顔料酸性溶液）を、上記処理用面１，２間に作られた第１流体膜に
直接導入する。
【０１４５】
　上記のように、流体の供給圧と回転する処理用面の間にかかる圧力との圧力バランスに
よって距離を固定された処理用面１，２間にて、第１流体と第２流体とが超薄膜状態を維
持したまま、瞬間的に混合され、顔料粒子が生成する反応を行う事が出来る。
【０１４６】
　なお、処理用面１，２間にて上記反応を行う事が出来れば良いので、上記とは逆に、第
１導入部ｄ１より第２流体を導入し、第２導入部ｄ２より第１流体を導入するものであっ
ても良い。つまり、各溶媒における第１、第２という表現は、複数存在する溶媒の第ｎ番
目であるという、識別のための意味合いを持つに過ぎないものであり、第３以上の溶媒も
存在し得る。
【０１４７】
　第１流体は前述どおり、水、又はアルカリ性溶液を含む溶液である。水としてはイオン
交換水、純水、または蒸留水などの精製した水が好ましい。また、アルカリ性溶液として
は、アンモニア水、水酸化ナトリウム水溶液、水酸化カリウム水溶液などが例として挙げ
られる。
【０１４８】
　第２流体に用いられる強酸としては、顔料に対する溶解性を示せば問題なく、特に限定
されないが、例えば酸性水溶液の場合は硫酸、塩酸、硝酸、トリフルオロ酢酸を用いる事
ができる。好ましくは強酸、特に95%以上の濃硫酸を用いる事ができる。
【０１４９】
　さらに、第１流体もしくは第２流体に、顔料の結晶型の制御や顔料の品質コントロール
などの目的のために有機溶剤を混合してもよい。有機溶剤としては公知のものが使用でき
る。また、有機溶剤以外にも、ブロック共重合体や高分子ポリマー、界面活性剤などの分
散剤を含んでもよい。
【０１５０】
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（再沈法）
　次に、強制超薄膜回転式反応法を再沈法に用いる場合にはまず、一つの流路である第１
導入部ｄ１より、第１流体として顔料に対して貧溶媒となり、後記溶媒とは相溶性である
溶媒を、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が他方に対して回転
する処理用面１，２間に導入して、この処理用面１，２間に第１流体膜を作る。
【０１５１】
　次いで別流路である第２導入部ｄ２より、第２流体として顔料物質を溶解した有機溶媒
を含む流体を、上記処理用面１，２間に作られた第１流体膜に直接導入する。
【０１５２】
　上記のように、流体の供給圧と処理用面１，２の間にかかる圧力との圧力バランスによ
って距離を固定された処理用面１，２間にて第１流体と第２流体が超薄膜状態を維持した
まま、瞬間的に混合され、顔料粒子が生成する反応を行う事が出来る。
【０１５３】
　なお、処理用面１，２間にて上記反応を行う事が出来れば良いので、上記とは逆に、第
１導入部ｄ１より第２流体を導入し、第２導入部ｄ２より第１流体を導入するものであっ
ても良い。つまり、各溶媒における第１、第２という表現は、複数存在する溶媒の第ｎ番
目であるという、識別のための意味合いを持つに過ぎないものであり、第３以上の溶媒も
存在し得る。
【０１５４】
　第１流体としては前述どおり、顔料に対して貧溶媒で第２流体を形成する顔料を溶解す
る溶媒の相溶性であれば特に限定されないが、水、アルコール系溶媒、ケトン系溶媒、エ
ーテル系溶媒、芳香族系溶媒、二硫化炭素、脂肪族系溶媒、ニトリル系溶媒、スルホキシ
ド系溶媒、ハロゲン系溶媒、エステル系溶媒、イオン性溶液、またはこれら２種以上の混
合溶媒から選択されることが好ましい。
【０１５５】
　第２流体に用いられる有機溶媒としては顔料に対する溶解性を示せば問題なく、特に限
定されないが、好ましくは１－メチル－２－ピロリジノン、１，３－ジメチル－２－イミ
ダゾリジノン、２－ピロリジノン、ε－カプロラクタム、ホルムアミド、Ｎ－メチルホル
ムアミド、Ｎ，Ｎ－ジメチルホルムアミド、アセトアミド、Ｎ－メチルアセトアミド、Ｎ
，Ｎ－ジメチルアセトアミド、Ｎ－メチルプロパンアミド、ヘキサメチルホスホリックト
リアミドのようなアミド系溶媒を用いる事ができる。
【０１５６】
　さらに、第１流体もしくは第２流体に、ブロック共重合体や高分子ポリマー、界面活性
剤などの分散剤を含んでもよい。
【０１５７】
（pＨ調整法）
　次に、強制超薄膜回転式反応法をpＨ変化法に用いる場合にはまず、一つの流路である
第１導入部ｄ１より、第１流体として、pＨを変化させる顔料析出用溶液を、上記の回転
する処理用面１，２間に導入して、この処理用面間に第１流体膜を作る。
【０１５８】
　次いで別流路である第２導入部ｄ２より、第２流体として、酸性またはアルカリ性であ
るpＨ調製溶液或いは前記pＨ調製溶液と有機溶媒との混合溶液のいずれかに、少なくとも
１種類の顔料を溶解した顔料溶液を、上記処理用面１，２間に作られた上記の第１流体膜
に直接導入する。
【０１５９】
　上記のように、流体の供給圧と回転する処理用面１，２の間にかかる圧力との圧力バラ
ンスによって距離を制御された処理用面１，２間にて、第１流体と第２流体とが薄膜状態
を維持したまま、瞬間的に混合され、顔料粒子が生成する反応を行う事が出来る。
【０１６０】
　具体的には、例えば、ある有機溶媒にほとんど溶解しない有機顔料を、前記の有機溶媒
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にアルカリの物質を加えたアルカリ性の溶液に加えることで溶解させて有機顔料溶液（第
２流体）とし、その有機顔料溶液を水、若しくは他の有機溶媒、若しくは前記アルカリの
物質を含まない有機溶媒、若しくは酸を含む溶媒が用いられた顔料析出用溶液（第１流体
）に加える事で、有機顔料溶液のｐＨが変化し、顔料が析出する反応を処理用面１，２間
にて行う事が出来る。この場合、加えられる酸とアルカリは、顔料種に応じて、顔料を溶
解するために加えるか、析出させるために加えるかを選択すればよい。
【０１６１】
　なお、処理用面１，２間にて上記反応を行う事が出来れば良いので、上記とは逆に、第
１導入部ｄ１より第２流体を導入し、第２導入部ｄ２より第１流体を導入するものであっ
ても良い。つまり、各流体における第１、第２という表現は、複数存在する流体の第ｎ番
目であるという、識別のための意味合いを持つに過ぎないものであり、第３以上の流体も
存在し得る。
【０１６２】
　第１流体とされた顔料析出用溶液は前述どおり、前記顔料溶液のｐＨを変化させること
のできる溶液であり、析出の目的とする顔料に溶解性を示さない、若しくは、第２流体と
された顔料溶液に含まれる溶媒よりも顔料に対する溶解性が小さいものであれば特に限定
されないが、水もしくは有機溶媒、若しくはそれらの混合物からなる。水としてはイオン
交換水、純水、または蒸留水などの精製された水が好ましい。有機溶媒としては、特に限
定されないが、メタノール、エタノール、イソプロパノール、ｔ－ブタノールに代表され
る一価のアルコール系溶媒、エチレングリコール、プロピレングリコール、ジエチレング
リコール、ポリエチレングリコール、チオジグリコール、ジチオジグリコール、2－メチ
ル－1，3－プロパンジオール、1，2，6－ヘキサントリオール、アセチレングリコール誘
導体、グリセリン、もしくはトリメチロールプロパン等に代表される多価アルコール系溶
媒、１－メチル－２－ピロリジノン、１，３－ジメチル－２－イミダゾリジノン、２－ピ
ロリジノン、ε－カプロラクタム、ホルムアミド、Ｎ－メチルホルムアミド、Ｎ，Ｎ－ジ
メチルホルムアミド、アセトアミド、Ｎ－メチルアセトアミド、Ｎ，Ｎ－ジメチルアセト
アミド、Ｎ－メチルプロパンアミド、ヘキサメチルホスホリックトリアミド、尿素、もし
くはテトラメチル尿素等のようなアミド系溶媒、その他、エチレングリコールモノメチル
（又はエチル）エーテル、ジエチレングリコールモノメチル（又はエチル）エーテル、も
しくはトリエチレングリコールモノエチル（又はブチル）エーテル等の多価アルコールの
低級モノアルキルエーテル系溶媒、エチレングリコールジメチルエーテル（モノグライム
）、ジエチレングリコールジメチルエーテル（ジグライム）、もしくはトリエチレングリ
コールジメチルエーテル（トリグライム）等のポリエーテル系溶媒、スルホラン、ジメチ
ルスルホキシド、もしくは3－スルホレン等の含イオウ系溶媒、ジアセトンアルコール、
ジエタノールアミン等の多官能系溶媒、酢酸、マレイン酸、ドコサヘキサエン酸、トリク
ロロ酢酸、もしくはトリフルオロ酢酸等のカルボン酸系溶媒、メタンスルホン酸、もしく
はトリフルオロスルホン酸等のスルホン酸系溶媒、ベンゼン、トルエン、キシレン等のベ
ンゼン系溶媒等が挙げられる。
【０１６３】
　さらに、溶媒に酸又はアルカリであるpＨ調整物質を加えた、酸性またはアルカリ性で
あるpＨ調整溶液としても実施できる。その場合のpＨ調整物質は特に限定されないが、ア
ルカリの場合は、水酸化リチウム、水酸化ナトリウム、水酸化カリウム、水酸化カルシウ
ム、もしくは水酸化バリウムなどの無機塩基、またはトリアルキルアミン、ジアザビシク
ロウンデセン、金属アルコキシドなどの有機アルカリである。酸の場合には、ギ酸、硝酸
、硫酸、塩酸、もしくは燐酸などの無機酸、または酢酸、トリフルオロ酢酸、シュウ酸、
メタンスルホン酸、もしくはトリフルオロメタンスルホン酸などの有機酸である。それら
を固体状態で加えても良いし、水溶液や有機溶媒溶液として加えても実施できる。
【０１６４】
　第２流体とされた顔料溶液に用いられる溶媒としても、第１流体と同様の溶媒を用いる
ことができる。ただし、第１流体に含まれる溶媒よりも顔料に対する溶解性が大きいもの
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を選択するのが好ましい。そして、pＨ調整物質としても第１流体と同様の物質を加えて
実施できる。第２流体が第１流体に含まれる溶媒よりも顔料に対する溶解性が大きくなる
ように、pＨ調製物質を選択することが好ましい。
【０１６５】
　さらに、上記の第１流体ならびに第２流体に含まれる溶媒及びｐＨ調製物質の混合溶液
（pＨ調整溶液）は、全ての物質が完全に溶け合った溶液状態であっても、懸濁状態であ
っても使用できる。
【０１６６】
　さらに、第１流体もしくは第２流体に、顔料の結晶型の制御や顔料の品質コントロール
などの目的のために有機溶剤を混合してもよい。有機溶剤としては公知のものが使用でき
る。また、有機溶剤以外にも、高分子ポリマー、ブロック共重合体等の分散剤、界面活性
剤などを含んでもよい。
【０１６７】
　上記の各方法に用いられる顔料としては特に限定されないが、多環キノン系顔料、ペリ
レン系顔料、アゾ系顔料、インジゴ顔料、キナクリドン顔料、フタロシアニン顔料などの
公知の有機系顔料が挙げられる。
【０１６８】
　また、顔料としては粒状固体、染料化合物のような顔料を含む。顔料の例として、無機
の無彩色顔料、有機、無機の有彩色顔料があり、また、無色または淡色の顔料、金属光沢
顔料等を使用してもよい。本発明のために、新規に合成した顔料を用いてもよい。以下に
顔料の具体例を挙げる。
【０１６９】
　黒色の顔料としては、例えば、以下のものを挙げることができる。即ち、Ｒａｖｅｎ１
０６０ 、Ｒａｖｅｎ １０８０ 、Ｒａｖｅｎ １１７０ 、Ｒａｖｅｎ １２００ 、Ｒａ
ｖｅｎ １２５０ 、Ｒａｖｅｎ １２５５ 、Ｒａｖｅｎ １５００ 、Ｒａｖｅｎ ２００
０ 、Ｒａｖｅｎ ３５００ 、Ｒａｖｅｎ ５２５０ 、Ｒａｖｅｎ ５７５０ 、Ｒａｖｅ
ｎ７０００ 、Ｒａｖｅｎ ５０００ ＵＬＴＲＡＩＩ 、Ｒａｖｅｎ １１９０ ＵＬＴＲＡ
ＩＩ （以上、コロンビアン・カーボン社製）である。また、Ｂｌａｃｋ ＰｅａｒｌｓＬ
 、Ｍｏｇｕｌ －Ｌ 、Ｒｅｇａｌ ４００Ｒ 、Ｒｅｇａｌ ６６０Ｒ 、Ｒｅｇａｌ ３３
０Ｒ 、Ｍｏｎａｒｃｈ ８００ 、Ｍｏｎａｒｃｈ ８８０ 、Ｍｏｎａｒｃｈ ９００ 、
Ｍｏｎａｒｃｈ １０００ 、Ｍｏｎａｒｃｈ １３００ 、Ｍｏｎａｒｃｈ １４００ （以
上、キャボット社製）である。また、Ｃｏｌｏｒ Ｂｌａｃｋ ＦＷ１ 、Ｃｏｌｏｒ Ｂｌ
ａｃｋ ＦＷ２ 、Ｃｏｌｏｒ Ｂｌａｃｋ ＦＷ２００ 、Ｃｏｌｏｒ Ｂｌａｃｋ １８ 、
Ｃｏｌｏｒ Ｂｌａｃｋ Ｓ１６０ 、Ｃｏｌｏｒ Ｂｌａｃｋ Ｓ１７０ 、Ｓｐｅｃｉａｌ
 Ｂｌａｃｋ ４ ，Ｓｐｅｃｉａｌ Ｂｌａｃｋ ４Ａ ，Ｓｐｅｃｉａｌ Ｂｌａｃｋ ６ 
，Ｐｒｉｎｔｅｘ ３５ ，Ｐｒｉｎｔｅｘ Ｕ ，Ｐｒｉｎｔｅｘ １４０Ｕ ，Ｐｒｉｎｔ
ｅｘ Ｖ ，Ｐｒｉｎｔｅｘ １４０Ｖ （以上デグッサ社製）である。また、Ｎｏ．２５ 
、Ｎｏ ．３３ 、Ｎｏ ．４０ 、Ｎｏ ．４７ 、Ｎｏ ．５２ 、Ｎｏ ．９００ 、Ｎｏ 
．２３００ 、ＭＣＦ －８８ 、ＭＡ６００ 、ＭＡ７ 、ＭＡ８ 、ＭＡ１００ （以上三
菱化学社製）等である。しかしこれらに限定されない。
【０１７０】
　シアン色の顔料としては、以下のものを挙げることができる。即ち、Ｃ ．Ｉ ．Ｐｉｇ
ｍｅｎｔ Ｂｌｕｅ －１ 、Ｃ ．Ｉ ．Ｐｉｇｍｅｎｔ Ｂｌｕｅ －２ 、Ｃ ．Ｉ ．Ｐｉ
ｇｍｅｎｔ Ｂｌｕｅ －３ である。また、Ｃ ．Ｉ ．Ｐｉｇｍｅｎｔ Ｂｌｕｅ －１５ 
、Ｃ ．Ｉ ．Ｐｉｇｍｅｎｔ Ｂｌｕｅ －１５ ：２ 、Ｃ ．Ｉ ．Ｐｉｇｍｅｎｔ Ｂｌ
ｕｅ －１５ ：３ 、Ｃ．Ｉ ．Ｐｉｇｍｅｎｔ Ｂｌｕｅ －１５ ：４ である。また、Ｃ
 ．Ｉ ．Ｐｉｇｍｅｎｔ Ｂｌｕｅ －１６ 、Ｃ ．Ｉ ．Ｐｉｇｍｅｎｔ Ｂｌｕｅ －２
２ 、Ｃ ．Ｉ ．Ｐｉｇｍｅｎｔ Ｂｌｕｅ －６０ 等である。
【０１７１】
　マゼンタ色の顔料としては、以下ものを挙げることができる。即ち、Ｃ ．Ｉ ．Ｐｉｇ
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ｍｅｎｔ Ｒｅｄ －５ 、Ｃ ．Ｉ ．Ｐｉｇｍｅｎｔ Ｒｅｄ －７ 、Ｃ ．Ｉ ．Ｐｉｇｍ
ｅｎｔＲｅｄ －１２ である。また、Ｃ ．Ｉ ．Ｐｉｇｍｅｎｔ Ｒｅｄ －４８ 、Ｃ ．
Ｉ ．Ｐｉｇｍｅｎｔ Ｒｅｄ －４８ ：１ 、Ｃ ．Ｉ ．Ｐｉｇｍｅｎｔ Ｒｅｄ －５７ 
、Ｃ ．Ｉ ．Ｐｉｇｍｅｎｔ Ｒｅｄ －１１２ である。また、Ｃ ．Ｉ ．Ｐｉｇｍｅｎ
ｔ Ｒｅｄ －１２２ 、Ｃ ．Ｉ ．Ｐｉｇｍｅｎｔ Ｒｅｄ －１２３ 、Ｃ ．Ｉ ．Ｐｉｇ
ｍｅｎｔ Ｒｅｄ －１４６ 、Ｃ ．I.Ｐｉｇｍｅｎｔ Ｒｅｄ －１６８ である。また、
Ｃ ．Ｉ ．Ｐｉｇｍｅｎｔ Ｒｅｄ －１８４ 、Ｃ ．Ｉ ．Ｐｉｇｍｅｎｔ Ｒｅｄ －２
０２ 、Ｃ ．Ｉ ．Ｐｉｇｍｅｎｔ Ｒｅｄ －２０７ 等である。
【０１７２】
　黄色の顔料としては、以下のものを挙げることができる。即ち、Ｃ ．Ｉ ．Ｐｉｇｍｅ
ｎｔ Ｙｅｌｌｏｗ －１２ 、Ｃ ．Ｉ ．Ｐｉｇｍｅｎｔ Ｙｅｌｌｏｗ －１３ 、Ｃ ．
Ｉ ．Ｐｉｇｍｅｎｔ Ｙｅｌｌｏｗ －１４ 、Ｃ ．Ｉ ．Ｐｉｇｍｅｎｔ Ｙｅｌｌｏｗ 
－１６ である。また、Ｃ ．Ｉ ．Ｐｉｇｍｅｎｔ Ｙｅｌｌｏｗ －１７ 、Ｃ ．Ｉ ．Ｐ
ｉｇｍｅｎｔ Ｙｅｌｌｏｗ －７４ 、Ｃ ．Ｉ ．Ｐｉｇｍｅｎｔ Ｙｅｌｌｏｗ －８３ 
、Ｃ ．Ｉ ．Ｐｉｇｍｅｎｔ Ｙｅｌｌｏｗ －９３ である。また、Ｃ ．Ｉ ．Ｐｉｇｍ
ｅｎｔ Ｙｅｌｌｏｗ －９５ 、Ｃ ．Ｉ ．Ｐｉｇｍｅｎｔ Ｙｅｌｌｏｗ －９７ 、Ｃ 
．Ｉ ．Ｐｉｇｍｅｎｔ Ｙｅｌｌｏｗ－９８ 、Ｃ ．Ｉ ．Ｐｉｇｍｅｎｔ Ｙｅｌｌｏｗ
 －１１４ である。また、Ｃ ．Ｉ ．Ｐｉｇｍｅｎｔ Ｙｅｌｌｏｗ －１２８ 、Ｃ ．Ｉ
 ．Ｐｉｇｍｅｎｔ Ｙｅｌｌｏｗ －１２９ 、Ｃ．Ｉ ．Ｐｉｇｍｅｎｔ Ｙｅｌｌｏｗ 
－１５１ 、Ｃ ．Ｉ ．Ｐｉｇｍｅｎｔ Ｙｅｌｌｏｗ－１５４ 等である。
【０１７３】
　さらに、上記の黒色、シアン色、マゼンタ色、黄色の顔料以外にも目的の色に応じて様
々な顔料を用いる事ができる。代表的にＰｉｇｍｅｎｔ Ｖｉｏｌｅｔ －２３のような紫
色の顔料やＰｉｇｍｅｎｔ Ｇｒｅｅｎ －７のような緑色の顔料、Ｐｉｇｍｅｎｔ Ｏｒ
ａｎｇｅ －４３のような橙色の顔料などが挙げられるが、顔料としての色を呈するもの
であれば実施できる。
【０１７４】
　また、本発明においては顔料同様に染料を用いることもできる。例 としては、Ｃ ．Ｉ
 ．ソルベントブルー，－３３ ，－３８ ，－４２ ，－４５ ，－５３ ，－６５ ，－６
７ ，－７０ ，－１０４ ，－１１４ ，－１１５ ，－１３５ を挙げることができる。ま
た、Ｃ ．Ｉ ．ソルベントレッド，－２５ ，－３１ ，－８６ ，－９２ ，－９７ ，－
１１８ ，－１３２ ，－１６０ ，－１８６ ，－１８７ ，－２１９ を挙げることができ
る。また、Ｃ ．Ｉ ．ソルベントイエロー，－１ ，－４９ ，－６２ ，－７４ ，－７９
 ，－８２ ，－８３ ，－８９ ，－９０ ，－１２０ ，－１２１ ，－１５１ ，－１５３
 ，－１５４ 等を挙げることができる。
【０１７５】
　水溶性染料も使用することが出来る。例としては、Ｃ ．Ｉ ．ダイレクトブラック，－
１７ ，－１９ ，－２２ ，－３２ ，－３８ ，－５１ ，－６２ ，－７１ ，－１０８ 
，－１４６ ，－１５４ ；Ｃ ．Ｉ ．ダイレクトイエロー，－１２ ，－２４ ，－２６ 
，－４４ ，－８６ ，－８７ ，－９８ ，－１００ ，－１３０ ，－１４２ ；Ｃ ．Ｉ 
．ダイレクトレッド，－１ ，－４，－１３ ，－１７ ，－２３ ，－２８ ，－３１ ，－
６２ ，－７９ ，－８１ ，－８３ ，－８９，－２２７ ，－２４０ ，－２４２ ，－２
４３ ；Ｃ ．Ｉ ．ダイレクトブルー，－６ ，－２２，－２５ ，－７１ ，－７８ ，－
８６ ，－９０ ，－１０６ ，－１９９ ；Ｃ ．Ｉ ．ダイレクトオレンジ，－３４ ，－
３９ ，－４４ ，－４６ ，－６０ ；Ｃ ．Ｉ ．ダイレクトバイオレット，－４７ ，－
４８ ；Ｃ ．Ｉ ．ダイレクトブラウン，－１０９ ；Ｃ ．Ｉ ．ダイレクトグリーン，－
５９ 等の直接染料、Ｃ ．Ｉ ．アシッドブラック，－２ ，－７ ，－２４ ，－２６ ，
－３１ ，－５２ ，－６３ ，－１１２ ，－１１８ ，－１６８ ，－１７２ ，－２０８ 
；Ｃ ．Ｉ ．アシッドイエロー，－１１ ，－１７ ，－２３ ，－２５ ，－２９ ，－４
２ ，－４９ ，－６１ ，－７１ ；Ｃ ．Ｉ ．アシッドレッド，－１ ，－６ ，－８ ，
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－３２ ，－３７ ，－５１ ，－５２ ，－８０ ，－８５ ，－８７ ，－９２ ，－９４ 
，－１１５ ，－１８０ ，－２５４ ，－２５６ ，－２８９ ，－３１５，－３１７ ；Ｃ
 ．Ｉ ．アシッドブルー，－９ ，－２２ ，－４０ ，－５９ ，－９３ ，－１０２ ，－
１０４ ，－１１３ ，－１１７ ，－１２０ ，－１６７ ，－２２９ ，－２３４ ，－２
５４ ；Ｃ ．Ｉ ．アシッドオレンジ，－７ ，－１９ ；Ｃ ．Ｉ ．アシッドバイオレッ
ト，－４９等の酸性染料、Ｃ ．Ｉ ．リアクティブブラック，－１ ，－５ ，－８ ，－
１３ ，－１４ ，－２３ ，－３１，－３４ ，－３９ ；Ｃ ．Ｉ ．リアクティブイエロ
ー，－２ ，－３ ，－１３ ，－１５ ，－１７ ，－１８ ，－２３ ，－２４ ，－３７ 
，－４２ ，－５７ ，－５８ ，－６４ ，－７５ ，－７６ ，－７７ ，－７９ ，－８１
 ，－８４ ，－８５ ，－８７ ，－８８ ，－９１ ，－９２ ，－９３ ，－９５ ，－１
０２ ，－１１１ ，－１１５ ，－１１６ ，－１３０ ，－１３１ ，－１３２，－１３３
 ，－１３５ ，－１３７ ，－１３９ ，－１４０ ，－１４２ ，－１４３ ，－１４４，
－１４５ ，－１４６ ，－１４７ ，－１４８ ，－１５１ ，－１６２ ，－１６３ ；Ｃ 
．Ｉ ．リアクティブレッド，－３ ，－１３ ，－１６ ，－２１ ，－２２ ，－２３ ，
－２４ ，－２９，－３１ ，－３３ ，－３５ ，－４５ ，－４９ ，－５５ ，－６３ ，
－８５ ，－１０６ ，－１０９ ，－１１１ ，－１１２ ，－１１３ ，－１１４ ，－１
１８ ，－１２６ ，－１２８ ，－１３０ ，－１３１ ，－１４１ ，－１５１ ，－１７
０ ，－１７１ ，－１７４ ，－１７６ ，－１７７ ，－１８３ ，－１８４ ，－１８６ 
，－１８７ ，－１８８ ，－１９０ ，－１９３ ，－１９４ ，－１９５ ，－１９６ ，
－２００ ，－２０１ ，－２０２ ，－２０４ ，－２０６ ，－２１８ ，－２２１ ；Ｃ 
．Ｉ ．リアクティブブルー，－２ ，－３ ，－５ ，－８ ，－１０ ，－１３ ，－１４ 
，－１５ ，－１８ ，－１９ ，－２１ ，－２５ ，－２７ ，－２８ ，－３８ ，－３９
 ，－４０ ，－４１ ，－４９ ，－５２ ，－６３ ，－７１ ，－７２ ，－７４ ，－７
５ ，－７７ ，－７８ ，－７９ ，－８９ ，－１００ ，－１０１ ，－１０４ ，－１０
５ ，－１１９ ，－１２２ ，－１４７ ，－１５８ ，－１６０ ，－１６２ ，－１６６ 
，－１６９ ，－１７０ ，－１７１ ，－１７２ ，－１７３ ，－１７４ ，－１７６ ，
－１７９ ，－１８４ ，－１９０ ，－１９１ ，－１９４ ，－１９５ ，－１９８ ，－
２０４ ，－２１１ ，－２１６ ，－２１７ ；Ｃ．Ｉ ．リアクティブオレンジ，－５ ，
－７ ，－１１ ，－１２ ，－１３ ，－１５ ，－１６ ，－３５ ，－４５ ，－４６ ，
－５６ ，－６２ ，－７０ ，－７２ ，－７４ ，－８２ ，－８４ ，－８７ ，－９１ 
，－９２ ，－９３ ，－９５ ，－９７ ，－９９ ；Ｃ ．Ｉ ．リアクティブバイオレッ
ト，－１ ，－４ ，－５ ，－６ ，－２２ ，－２４ ，－３３ ，－３６ ，－３８ ；Ｃ 
．Ｉ．リアクティブグリーン，－５ ，－８ ，－１２ ，－１５ ，－１９ ，－２３ ；Ｃ
 ．Ｉ ．リアクティブブラウン，－２ ，－７ ，－８ ，－９ ，－１１ ，－１６ ，－１
７ ，－１８ ，－２１，－２４ ，－２６ ，－３１ ，－３２ ，－３３ 等の反応染料；
Ｃ ．Ｉ ．ベーシックブラック，－２ ；Ｃ ．Ｉ ．ベーシックレッド，－１ ，－２ ，
－９ ，－１２ ，－１３ ，－１４ ，－２７ ；Ｃ ．Ｉ ．ベーシックブルー，－１ ，－
３ ，－５ ，－７，－９ ，－２４ ，－２５ ，－２６ ，－２８ ，－２９ ；Ｃ ．Ｉ ．
ベーシックバイオレット，－７ ，－１４ ，－２７ ；Ｃ ．Ｉ ．フードブラック，－１ 
，－２ 等が挙げられる。
【０１７６】
　使用しうる染料は、公知のものでも新規のものでもよい。例えば以下に述べるような直
接染料、酸性染料、塩基性染料、反応性染料、食品用色素の水溶性染料、脂溶性（油溶性
）染料又は、分散染料の不溶性色素を用いることができる。これらは、固体化した状態で
使用しても良い。この点では好ましくは、例えば、油溶性染料を使用し得る。
【０１７７】
　本発明で言う油溶性染料とは、有機溶媒に溶解する染料を言い、脂溶性染料とも呼ばれ
る。
【０１７８】
　界面活性剤及び分散剤としては顔料の分散用途に用いられる様々な市販品を使用できる
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。特に限定されないが、例えばネオゲンＲ－Ｋ（第一工業製薬）のようなドデシルベンゼ
ンスルホン酸系や、ソルスパース２００００ 、ソルスパース２４０００ 、ソルスパース
２６０００ 、ソルスパース２７０００ 、ソルスパース２８０００ 、ソルスパース４１
０９０ （以上、アビシア社製）、ディスパービック１６０ 、ディスパービック１６１ 
、ディスパービック１６２ 、ディスパービック１６３ 、ディスパービック１６６ 、デ
ィスパービック１７０ 、ディスパービック１８０ 、ディスパービック１８１ 、ディス
パービック１８２ 、ディスパービック－１８３ 、ディスパービック１８４ 、ディスパ
ービック１９０ 、ディスパービック１９１ 、ディスパービック１９２ 、ディスパービ
ック－２０００ 、ディスパービック－２００１ （以上、ビックケミー社製）、ポリマー
１ ００ 、ポリマー１２０ 、ポリマー１５０ 、ポリマー４００ 、ポリマー４０１ 、ポ
リマー４０２ 、ポリマー４０３ 、ポリマー４５０ 、ポリマー４５１ 、ポリマー４５２
 、ポリマー４ ５３ 、ＥＦＫＡ －４６ 、ＥＦＫＡ －４７ 、ＥＦＫＡ －４８ 、ＥＦ
ＫＡ －４９ 、ＥＦＫＡ－１５０１ 、ＥＦＫＡ －１５０２ 、ＥＦＫＡ －４５４０ 、
ＥＦＫＡ －４５５０ （以上、ＥＦ ＫＡ ケミカル社製）、フローレンＤＯＰＡ －１５
８ 、フローレンＤＯＰＡ －２２ 、フローレンＤＯＰＡ －１７ 、フローレンＧ －７０
０ 、フローレンＴＧ －７２０Ｗ 、フローレン－７３０Ｗ 、フローレン－７４０Ｗ 、
フローレン－７４５Ｗ 、（以上、共栄社化学社製）、アジスパーＰＡ１１１ 、アジスパ
ーＰＢ７１１ 、アジスパーＰＢ８１１ 、アジスパーＰＢ ８２１ 、アジスパーＰＷ９１
１ （以上、味の素社製）、ジョンクリル６７８ 、ジョンクリル６７９ 、ジョンクリル
６２ （以上、ジョンソンポリマー社製）等を挙げることができる。これらは単独で使用
してもよく、２種以上を併用してもよい。
【０１７９】
　また本発明においてブロック共重合体として、具体的な例として以下を挙げることがで
きる。即ち、アクリル系、メタクリル系ブロック共重合体、ポリスチレンと他の付加重合
系または縮合重合系のブロック共重合体、ポリオキシエチレン、ポリオキシアルキレンの
ブロックを有するブロック共重合体等である。そして、従来から知られているブロック共
重合体を用いることもできる。本発明に用いられるブロック共重合体は両親媒性であるこ
とが好ましい。具体的に好ましい形としては、疎水セグメントと有機酸あるいはそのイオ
ン性塩ユニットを持つ親水セグメントからなるジブロック共重合体を挙げることができる
。また、疎水セグメントと有機酸あるいはそのイオン性塩ユニットを持つ親水セグメント
とさらに別のセグメントを有するトリブロック共重合体が好ましく用いられる。トリブロ
ックの場合、疎水セグメント、非イオン性の親水セグメント、有機酸あるいはそのイオン
性塩ユニットを持つ親水セグメントである形が好ましく用いられ、内包状態の安定化の意
味でも好ましい。例えば前述したトリブロック共重合体を使用して、顔料物質と、溶媒と
して水を使用して分散液を調製すると、顔料をトリブロック共重合体が形成するミセル中
に内包させることが可能であり、そのように顔料内包型のインク組成物を形成することも
可能となる。また、その分散組成物の粒子の粒径も非常に揃った均一なものとすることも
可能である。さらにはその分散状態を極めて安定なものとすることも可能である。これら
の処理を、強制超薄膜回転式反応法を用いて行うと顔料物質分散物の粒子の粒径も非常に
揃い均一性がさらに向上する。
【０１８０】
　また上記の各方法以外にも、強制超薄膜回転式反応法を用いた顔料ナノ粒子の製造方法
として、その強制薄膜中で顔料を直接合成してもよい。一例として銅フタロシアニンの合
成例の場合には、無水フタル酸またはその誘導体、銅またはその化合物、尿素またはその
誘導体及び触媒を有機溶媒中またはその不存在下において反応させる事で、銅フタロシア
ニン顔料を得る方法に代表されるような、顔料を種々の反応を用いて直接合成しても良い
。これにより、これまでの方法では、合成工程によって出来た粗大な顔料粒子を粉砕する
工程が必要であったが、これが必要なくなる事や、さらに粉砕工程が必要な場合にも、運
転条件によって薄膜中にせん断力を与え、粉砕工程を含むことができる。
【０１８１】
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　本発明においては、混合流路中での混合は、層流支配下で行なうこともできるし、乱流
支配下で行なうこともできる。
【０１８２】
　さらに、処理用面間を加熱、冷却したり、あるいは処理用面間にマイクロウェーブを照
射することも可能である。また処理用面間に紫外線（ＵＶ）を照射したり、また処理用面
間に超音波エネルギーを与えてもかまわない。特に、第１処理用面１と第２処理用面２と
で温度差を設けた場合は、薄膜流体中で対流を発生させることができるため、これにより
反応を促進させることができるという利点がある。
【０１８３】
　より具体的に、加熱、冷却については、例えば各処理用部１０，２０の少なくとも一方
或いは双方にヒーターや熱媒、冷媒を通すジャケットを設けることにより、薄膜流体を加
熱、冷却できるようにする。あるいは、各処理用部１０、２０の少なくとも一方或いは双
方にマイクロウェーブを照射する為の、マグネトロンなどのマイクロ波発生装置を備える
ことにより、処理流体の加熱、反応促進を行う。また、紫外線（ＵＶ）を照射することに
ついては、例えば各処理用部１０，２０の少なくとも一方或いは双方に紫外線を照射する
ランプなどの素子を設け、対応する処理用面から薄膜流体に紫外線（ＵＶ）を照射できる
ようにする。また、超音波エネルギーを与えることについては、例えば各処理用部１０，
２０の少なくとも一方或いは双方に超音波発振体を設けることができるし、処理用面間で
の混合・反応を超音波雰囲気の容器内で行っても実施できる。
【０１８４】
　また、上記析出を減圧または真空状態を確保できる容器内で行い、少なくとも処理後流
体が吐出される２次側を減圧または真空状態とする事で、析出反応中に発生するガス並び
に上記流体中に含まれるガスの脱気、もしくは上記流体の脱溶剤が行える。それにより、
顔料ナノ粒子析出とほぼ同時に脱溶剤処理を行う場合にも、処理用面間で析出した顔料ナ
ノ粒子を含む流体が、処理用面より噴霧状態で吐出するため、その流体の表面積が増大し
、脱溶剤効率が非常に高い。そのため、これまでよりも簡単に、実質１工程で顔料ナノ粒
子作製処理と脱溶剤処理とが行える。
【０１８５】
　また前述のように、第１導入部ｄ１、第２導入部ｄ２以外に第３導入部ｄ３を処理装置
に設けることもできるが、この場合にあっては、例えば上記のアシッドペースティング法
では、各導入部から、水又はアルカリ性溶液、顔料を溶解した酸を含む流体、顔料の結晶
型の制御や顔料の品質コントロール等の目的のための有機溶剤等をそれぞれ別々に処理装
置に導入することが可能である。また、pＨ調整による場合にあっては、各導入部から、p
Ｈを変化させる顔料析出用溶液、顔料溶液を含む流体、顔料の結晶型の制御や顔料の品質
コントロール等の目的のための有機溶剤等をそれぞれ別々に処理装置に導入することが可
能である。そうすると、各溶液の濃度や圧力を個々に管理することができ、顔料ナノ粒子
が生成する反応をより精密に制御することができる。第４以上の導入部を設けた場合も同
様であって、このように処理装置へ導入する流体を細分化できる。
【０１８６】
　本願発明における強制超薄膜回転式反応法は、その微小流路のレイノルズ数を自由に変
化させる事が可能であるため、粒子径、粒子形状、結晶形など、目的に応じて単分散で再
分散性の良い顔料ナノ粒子が作成出来る。しかもその自己排出性により、析出を伴う反応
の場合であっても生成物の詰まりも無く、大きな圧力を必要としない。ゆえに、安定的に
顔料ナノ粒子を作製でき、また安全性に優れ、不純物の混入もほとんど無く、洗浄性も良
い。さらに目的の生産量に応じてスケールアップ可能であるため、その生産性も高い顔料
ナノ粒子の製造方法を提供可能である。
【０１８７】
　以下、顔料ナノ粒子について実施例を掲げて更に詳しく説明するが、本発明はこれらの
実施例のみに限定されるものではない。
【０１８８】
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　尚、以下の実施例において、「中央から」というのは、前述した、図１（Ａ）に示す処
理装置の「第１導入部ｄ１から」という意味であり、第１流体は、前述の第１被処理流動
体を指し、第２流体は、上述した、図１（Ａ）に示す処理装置の「第２導入部ｄ２から導
入される、前述の第２被処理流動体を指す。
【０１８９】
　図１（Ａ）に示す、強制超薄膜回転式反応法を可能とする装置において、近接・離反可
能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が他方に対して回転する処理用面１，２の
間にできる、薄膜流体中で均一に攪拌・混合する反応装置を用いて銅フタロシアニンを濃
硫酸に溶解したペースト液と分散剤を含む水溶液を薄膜中で合流させ、薄膜中で均一混合
しながら顔料ナノ粒子を析出させた。
【０１９０】
（実施例Ａ１）
　中央から第１流体としてディスパーBYK 184（ビックケミー社製）水溶液を、供給圧力/
背圧力=0.02MPa/0.01MPa、回転数1000 rpm、送液温度20℃で送液しながら、第２流体とし
て3%銅フタロシアニン顔料/98%濃硫酸水溶液を10ml/minで処理用面１，２間に導入した。
顔料ナノ粒子分散液が処理用面より吐出された。得られた顔料ナノ粒子分散液の粒度分布
を、レーザードップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品名マイクロ
トラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、体積平均粒子径は14nmであり、その
粒度分布のCV値は13％であった。また、その顔料ナノ粒子分散物を、透析チューブを用い
て純水にて24時間透析した後、乾燥し、顔料ナノ粒子粉体を得た。その粉体を再びイオン
交換水に投じて、高速撹拌型分散機（商品名：クレアミックス、エム・テクニック社製）
にて攪拌したところ、再び顔料ナノ粒子分散物を得、体積平均粒子径は強制超薄膜回転式
反応法にて得られた直後と同じ、体積平均粒子径14nmであった。
【０１９１】
（実施例Ａ２）
　中央から第１流体としてディスパーBYK 184（ビックケミー社製）水溶液を、供給圧力/
背圧力=0.02MPa/0.01MPa、回転数1000 rpm、送液温度20℃で送液しながら、第２流体とし
て3%キナクリドン顔料/98%濃硫酸水溶液を10ml/minで処理用面１，２間に導入した。顔料
ナノ粒子分散液が処理用面より吐出された。得られた顔料ナノ粒子分散液の粒度分布を、
レーザードップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品名マイクロトラ
ック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、体積平均粒子径は15nmであり、その粒度
分布のCV値は14％であった。また、その顔料ナノ粒子分散物を、透析チューブを用いて純
水にて24時間透析した後、乾燥し、顔料ナノ粒子粉体を得た。その粉体を再びイオン交換
水に投じて、高速撹拌型分散機（商品名：クレアミックス、エム・テクニック社製）にて
攪拌したところ、再び顔料ナノ粒子分散物を得、体積平均粒子径は強制超薄膜回転式反応
法にて得られた直後と同じ、体積平均粒子径15nmであった。
【０１９２】
（比較例Ａ１）
　ディスパーBYK 184（ビックケミー社製）水溶液20gを、ビーカー内、溶液温度20℃、30
0rpmで攪拌しながら、3%銅フタロシアニン顔料/98%濃硫酸水溶液を20g投入した。水系の
銅フタロシアニン顔料分散体が得られた。得られた顔料粒子分散液の粒度分布を、レーザ
ードップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品名マイクロトラック 
ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、体積平均粒子径は1345nmであった。また、その
顔料ナノ粒子分散物を、透析チューブを用いて純水にて24時間透析した後、乾燥し、顔料
ナノ粒子粉体を得た。その粉体を再びイオン交換水に投じて、高速撹拌型分散機（商品名
：クレアミックス、エム・テクニック社製）にて攪拌したところ、再び顔料ナノ粒子分散
物を得、体積平均粒子径は強制超薄膜回転式反応法にて得られたものよりも大きく、体積
平均粒子径2882nmであった。
【０１９３】
（比較例Ａ２）
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　ディスパーBYK 184（ビックケミー社製）水溶液20gを、ビーカー内、溶液温度20℃、30
0rpmで攪拌しながら、3%キナクリドン顔料/98%濃硫酸水溶液を20g投入した。水系のキナ
クリドン顔料分散体が得られた。得られた顔料粒子分散液の粒度分布を、レーザードップ
ラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品名マイクロトラック ＵＰＡ１
５０〕を用いて測定したところ、体積平均粒子径は1833nmであった。また、その顔料ナノ
粒子分散物を、透析チューブを用いて純水にて24時間透析した後、乾燥し、顔料ナノ粒子
粉体を得た。その粉体を再びイオン交換水に投じて、高速撹拌型分散機（商品名：クレア
ミックス、エム・テクニック社製）にて攪拌したところ、再び顔料ナノ粒子分散物を得、
体積平均粒子径は強制超薄膜回転式反応法にて得られたものよりも大きく、体積平均粒子
径3345nmであった。
【０１９４】
（実施例Ａ３）
　中央から第１流体としてイオン交換水を、供給圧力/背圧力=0.01MPa/0.01MPa、回転数1
000 rpm、送液温度25℃で送液しながら、第２流体として0.5%非置換直鎖状キナクリドン
顔料/１－メチル－２－ピロリドン（NMP）溶液を10ml/minで処理用面１，２間に導入した
。顔料ナノ粒子分散液が処理用面より吐出された。得られた顔料ナノ粒子分散液の粒度分
布を、レーザードップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品名マイク
ロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、体積平均粒子径は18 nmであり、そ
の粒度分布のCV値は17％であった。また、その顔料ナノ粒子分散物を、透析チューブを用
いて純水にて24時間透析した後、乾燥し、顔料ナノ粒子粉体を得た。粉末X線回折の結果
得られたキナクリドン顔料はγ型であると考えられた。その粉体を再びイオン交換水に投
じて、高速撹拌型分散機（商品名：クレアミックス、エム・テクニック社製）にて攪拌し
たところ、再び顔料ナノ粒子分散物を得、体積平均粒子径は強制超薄膜回転式反応法にて
得られた直後と同じ、体積平均粒子径18nmであった。
【０１９５】
（実施例Ａ４）
　中央から第１流体としてメタノールを、供給圧力/背圧力=0.01MPa/0.01MPa、回転数100
0 rpm、送液温度25℃で送液しながら、第２流体として0.5%非置換直鎖状キナクリドン顔
料/１－メチル－２－ピロリドン（NMP）溶液を10ml/minで処理用面１，２間に導入した。
顔料ナノ粒子分散液が処理用面より吐出された。得られた顔料ナノ粒子分散液の粒度分布
を、レーザードップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品名マイクロ
トラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、体積平均粒子径は20nmであり、その
粒度分布のCV値は17％であった。また、その顔料ナノ粒子分散物を、透析チューブを用い
て純水にて24時間透析した後、乾燥し、顔料ナノ粒子粉体を得た。粉末X線回折の結果得
られたキナクリドン顔料はα型であると考えられた。その粉体を再びイオン交換水に投じ
て、高速撹拌型分散機（商品名：クレアミックス、エム・テクニック社製）にて攪拌した
ところ、再び顔料ナノ粒子分散物を得、体積平均粒子径は強制超薄膜回転式反応法にて得
られた直後と同じ、体積平均粒子径20nmであった。
【０１９６】
（比較例Ａ３）
　イオン交換水20gを、ビーカー内、溶液温度25℃、300rpmで攪拌しながら、0.5%非置換
直鎖状キナクリドン顔料/１－メチル－２－ピロリドン（NMP）溶液を20g投入した。水系
のキナクリドン顔料分散体が得られた。得られた顔料粒子分散液の粒度分布を、レーザー
ドップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品名マイクロトラック Ｕ
ＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、体積平均粒子径は2243nmであった。また、その顔
料ナノ粒子分散物を、透析チューブを用いて純水にて24時間透析した後、乾燥し、顔料ナ
ノ粒子粉体を得た。その粉体を再びイオン交換水に投じて、高速撹拌型分散機（商品名：
クレアミックス、エム・テクニック社製）にて攪拌したところ、再び顔料ナノ粒子分散物
を得、体積平均粒子径は強制超薄膜回転式反応法にて得られたものよりも大きく、体積平
均粒子径2882nmであった。
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【０１９７】
（比較例Ａ４）
　メタノール20gを、ビーカー内、溶液温度25℃、300rpmで攪拌しながら、0.5%非置換直
鎖状キナクリドン顔料/１－メチル－２－ピロリドン（NMP）溶液を20g投入した。水系の
キナクリドン顔料分散体が得られた。得られた顔料粒子分散液の粒度分布を、レーザード
ップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品名マイクロトラック ＵＰ
Ａ１５０〕を用いて測定したところ、体積平均粒子径は3321nmであった。また、その顔料
ナノ粒子分散物を、透析チューブを用いて純水にて24時間透析した後、乾燥し、顔料ナノ
粒子粉体を得た。その粉体を再びイオン交換水に投じて、高速撹拌型分散機（商品名：ク
レアミックス、エム・テクニック社製）にて攪拌したところ、再び顔料ナノ粒子分散物を
得、体積平均粒子径は強制超薄膜回転式反応法にて得られたものよりも大きく、体積平均
粒子径4211nmであった。
【０１９８】
 上記の結果を表１に示す。なお、表中の実施例１～４及び比較例１～４は、それぞれ上
記実施例Ａ１～Ａ４及び比較例Ａ１～Ａ４と読み替えるものとする。
【０１９９】
【表１】

【０２００】
　実施例Ａ１で得られた顔料ナノ粒子を用いて、以下に示す配合でインクジェット用イン
クを調製した。
実施例Ａ１で得られた顔料：５％
低分子分散剤（サンノプコ社製 ディスパースエイド W-28）：1％
0.75％消泡剤（共栄社化学製 アクアレン1435）：0.75％
イオン交換水：89.25％
高分子分散剤（ビックケミー社製ディスパーBYK 184）：4％
【０２０１】
　上記インクの保存安定性につき、顔料の沈降を遠心沈降法で加速させて評価したが、２
年間放置しても顔料がほとんど沈降しないレベルであった。ヘッド目詰まりは、一定量の
文字を印字後、キャッピングなどをしない状態で３０分間放置した後に印字を再開したが
、一文字目から正常に印字できた。印字品質は、文字のにじみ、かすれなどを目視で評価
したが、欠陥のないきれいな印字であった。耐候性は、１年間の太陽光照射に相当する条
件のウエザーメーターテストを行ったが、テスト後の色の変化が５％以内であった。
【０２０２】
　以上の事から明らかなように、本発明によるインクは、顔料が極めて微粒子にまで分散
されているために保存安定性に優れており、またヘッド目詰まりがなく、さらにインクジ
ェット用インクとして耐候性にも優れている事が明らかとなった。
【０２０３】
　次に、以下の実施例においては、図１（Ａ）に示す、近接・離反可能に互いに対向して
配設され、少なくとも一方が他方に対して回転する処理用面１，２の間にできる、薄膜流
体中で均一に攪拌・混合する反応装置を用いて、Pigment Red 254(構造名：ジケトピロロ
ピロール、以下、PR―２５４と記す)を含む溶液と界面活性剤水溶液を薄膜中で合流させ
、薄膜中で均一混合しながら顔料ナノ粒子を析出させた。
【０２０４】
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（実施例Ａ５）
　中央から第１流体としてドデシル硫酸ナトリウム水溶液を、供給圧力/背圧力=0.02MPa/
0.01MPa、回転数1000 rpm、送液温度20℃で送液しながら、第２流体として１．７１ｗ／
ｗ％　PR―２５４/８２．３２ｗ／ｗ％　ジメチルスルホキシド（DMSO）／１５．９７ｗ
／ｗ％　８Ｎ水酸化カリウム水溶液の混合懸濁溶液を1ml/minで処理用面１，２間に導入
した。顔料ナノ粒子分散液が処理用面より吐出された吐出液のｐＨは１１．６であった。
得られた顔料ナノ粒子分散液の粒度分布を、レーザードップラー法を応用した粒度分布測
定装置〔日機装(株)製の商品名マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したとこ
ろ、平均粒子径は１３ｎｍであった。また、その顔料ナノ粒子分散物を、透析チューブを
用いて純水にて24時間透析し、ドデシル硫酸ナトリウム、ＤＭＳＯ等を除去した後、乾燥
し、顔料ナノ粒子粉体を得た。その粉体を再びイオン交換水に投じて、高速撹拌型分散機
（商品名：クレアミックス、エム・テクニック社製）にて攪拌したところ、再び顔料ナノ
粒子分散物を得、平均粒子径は処理用面より吐出された直後と同じ、平均粒子径１３ｎｍ
であった。
【０２０５】
（実施例Ａ６）
　中央から第１流体としてドデシル硫酸ナトリウム水溶液を、供給圧力/背圧力=0.02MPa/
0.01MPa、回転数５００ rpm、送液温度２０℃で送液しながら、第２流体として１．７１
ｗ／ｗ％　PR―２５４/９６．７０ｗ／ｗ％　ジメチルスルホキシド（DMSO）／１．５９
ｗ／ｗ％　８Ｎ水酸化カリウム水溶液の混合溶液を1ml/minで処理用面１，２間に導入し
た。顔料ナノ粒子分散液が処理用面より吐出された吐出液のｐＨは１１．１であった。得
られた顔料ナノ粒子分散液の粒度分布を、レーザードップラー法を応用した粒度分布測定
装置〔日機装(株)製の商品名マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ
、平均粒子径は１２ｎｍであった。また、その顔料ナノ粒子分散物を、透析チューブを用
いて純水にて24時間透析し、ドデシル硫酸ナトリウム、ＤＭＳＯ等を除去した後、乾燥し
、顔料ナノ粒子粉体を得た。その粉体を再びイオン交換水に投じて、高速撹拌型分散機（
商品名：クレアミックス、エム・テクニック社製）にて攪拌したところ、再び顔料ナノ粒
子分散物を得、平均粒子径は処理用面より吐出された直後と同じ、平均粒子径１２ｎｍで
あった。
【０２０６】
（実施例Ａ７）
　中央から第１流体としてDisperbyk-190（ビッグケミー製）ケミーのプロピレングリコ
ールモノメチルエーテルアセテート（ＰＧＭＥＡ）溶液を、供給圧力／背圧力=０．０５M
Pa／０．０１MPa、回転数１０００ rpm、送液温度２０℃で送液しながら、第２流体とし
て２．５５ｗ／ｗ％　PR―２５４/７６．５５ｗ／ｗ％テトラヒドロフラン（ＴＨＦ）／
０．７７ｗ／ｗ％　ナトリウムエトキシド／２０．１３ｗ／ｗ％　エタノールの混合溶液
を1ml/minで処理用面１，２間に導入した。得られた顔料ナノ粒子分散液の粒度分布を、
レーザードップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品名マイクロトラ
ック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒子径は１７ｎｍであった。また、
その顔料ナノ粒子分散物からナトリウムエトキシド、ＴＨＦ等を除去した後、乾燥し、顔
料ナノ粒子粉体を得た。その粉体を再びイオン交換水に投じて、高速撹拌型分散機（商品
名：クレアミックス、エム・テクニック社製）にて攪拌したところ、再び顔料ナノ粒子分
散物を得、平均粒子径は処理用面より吐出された直後と同じ、平均粒子径１７ｎｍであっ
た。
【０２０７】
（比較例Ａ５）
　ドデシル硫酸ナトリウム水溶液１００gを、ビーカー内、溶液温度20℃、300rpmで攪拌
しながら１．７１ｗ／ｗ％　PR―２５４/８２．３２ｗ／ｗ％　ジメチルスルホキシド（D
MSO）／１５．９７ｗ／ｗ％　８Ｎ水酸化カリウム水溶液の混合懸濁溶液を２０g投入した
。顔料ナノ粒子分散液が得られた。得られた顔料ナノ粒子分散液の粒度分布を、レーザー
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ドップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品名マイクロトラック Ｕ
ＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒子径は５４２ｎｍであった。また、その顔
料ナノ粒子分散物を、透析チューブを用いて純水にて24時間透析し、ドデシル硫酸ナトリ
ウム、ＤＭＳＯ等を除去した後、乾燥し、顔料ナノ粒子粉体を得た。その粉体を再びイオ
ン交換水に投じて、高速撹拌型分散機（商品名：クレアミックス、エム・テクニック社製
）にて攪拌したところ、再び顔料ナノ粒子分散物を得、平均粒子径はビーカー中で得られ
た直後よりも大きく、平均粒子径９９５ｎｍであった。
【０２０８】
（比較例Ａ６）
　ドデシル硫酸ナトリウム水溶液１００gを、ビーカー内、溶液温度20℃、300rpmで攪拌
しながら１．７１ｗ／ｗ％　PR―２５４/９６．７０ｗ／ｗ％　ジメチルスルホキシド（D
MSO）／１．５９ｗ／ｗ％　８Ｎ水酸化カリウム水溶液の混合溶液を２０g投入した。顔料
ナノ粒子分散液が得られた。得られた顔料ナノ粒子分散液の粒度分布を、レーザードップ
ラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品名マイクロトラック ＵＰＡ１
５０〕を用いて測定したところ、平均粒子径は４８９ｎｍであった。また、その顔料ナノ
粒子分散物を、透析チューブを用いて純水にて24時間透析し、ドデシル硫酸ナトリウム、
ＤＭＳＯ等を除去した後、乾燥し、顔料ナノ粒子粉体を得た。その粉体を再びイオン交換
水に投じて、高速撹拌型分散機（商品名：クレアミックス、エム・テクニック社製）にて
攪拌したところ、再び顔料ナノ粒子分散物を得、平均粒子径はビーカー中で得られた直後
よりも大きく、平均粒子径９８５ｎｍであった。
【０２０９】
（比較例Ａ７）
　Disperbyk-190（ビッグケミー製）ケミーのプロピレングリコールモノメチルエーテル
アセテート（ＰＧＭＥＡ）溶液１００gを、ビーカー内、溶液温度20℃、300rpmで攪拌し
ながら２．５５ｗ／ｗ％　PR―２５４/７６．５５ｗ／ｗ％テトラヒドロフラン（ＴＨＦ
）／０．７７ｗ／ｗ％　ナトリウムエトキシド／２０．１３ｗ／ｗ％　エタノールの混合
溶液を２０g投入した。顔料ナノ粒子分散液が得られた。得られた顔料ナノ粒子分散液の
粒度分布を、レーザードップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品名
マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒子径は７９１ｎｍで
あった。また、その顔料ナノ粒子分散物からＰＧＭＥＡ、ＴＨＦ等を除去した後、乾燥し
、顔料ナノ粒子粉体を得た。その粉体を再びイオン交換水に投じて、高速撹拌型分散機（
商品名：クレアミックス、エム・テクニック社製）にて攪拌したところ、再び顔料ナノ粒
子分散物を得、平均粒子径はビーカー中で得られた直後よりも大きく、平均粒子径１１８
５ｎｍであった。
【０２１０】
　以上の事から、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が他方に対
して回転する処理用面間にできる、薄膜流体中で均一に攪拌・混合する反応装置を用いて
得られた顔料ナノ粒子は、ナノサイズの微粒子でありながら再分散性に優れていることが
明らかとなった。
【０２１１】
（実施例Ａ８）
　次に、図１（Ａ）に示す、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方
が他方に対して回転する処理用面１，２の間にできる、薄膜流体中で均一に攪拌・混合す
る反応装置を用いて、カラーフィルター用途等に用いられるPigment Red １７７(構造名
：アンスラキノン、以下、PR－１７７)を含む溶液と界面活性剤水溶液を薄膜中で合流さ
せ、薄膜中で均一混合しながら顔料ナノ粒子を析出させた。
　中央から第１流体としてアクアロンＫＨ-１０(第一工業製薬（株）製)水溶液を、供給
圧力/背圧力=0.02MPa/0.01MPa、回転数100 rpm、送液温度20℃で送液しながら、第２流体
として３．０ｗ／ｗ％　PR－１７７/９７．０ｗ／ｗ％　濃硫酸溶液を１ml/minで処理用
面１，２間に導入した。顔料ナノ粒子分散液が処理用面より吐出された。得られた顔料ナ
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ノ粒子分散液の粒度分布を、レーザードップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装
(株)製の商品名マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒子径
は１７ｎｍであった。また、その顔料ナノ粒子分散物を、透析チューブを用いて２４時間
透析し、アクアロンＫＨ－１０、硫酸等を除去した後、乾燥し、顔料ナノ粒子粉体を得た
。その粉体を再びイオン交換水に投じて、高速撹拌型分散機（商品名：クレアミックス、
エム・テクニック社製）にて攪拌したところ、再び顔料ナノ粒子分散物を得、平均粒子径
は処理用面より吐出された直後と同じ、平均粒子径１７ｎｍであった。
得られた顔料ナノ粒子のTEM写真を図３１に示す。
【０２１２】
（実施例Ａ９）
　次に、同じくカラーフィルター用途等に用いられるＰｉｇｍｅｎｔ Ｇｒｅｅｎ　７ (
以下、ＰＧ－７)を含む溶液と界面活性剤水溶液を薄膜中で合流させ、薄膜中で均一混合
しながら顔料ナノ粒子を析出させた。
　中央から第１流体としてアクアロンＫＨ-１０(第一工業製薬（株）製)水溶液を、供給
圧力/背圧力=0.02MPa/0.01MPa、回転数５００ rpm、送液温度２０℃で送液しながら、第
２流体として０．２ｗ／ｗ％　ＰＧ－７／９９．８ｗ／ｗ％　濃硫酸溶液を５ml/minで処
理用面１，２間に導入した。顔料ナノ粒子分散液が処理用面より吐出された。得られた顔
料ナノ粒子分散液の粒度分布を、レーザードップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日
機装(株)製の商品名マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒
子径は１２ｎｍであった。また、その顔料ナノ粒子分散物を、透析チューブを用いて２４
時間透析し、アクアロンＫＨ-１０、硫酸等を除去した後、乾燥し、顔料ナノ粒子粉体を
得た。その粉体を再びイオン交換水に投じて、高速撹拌型分散機（商品名：クレアミック
ス、エム・テクニック社製）にて攪拌したところ、再び顔料ナノ粒子分散物を得、平均粒
子径は処理用面より吐出された直後と同じ、平均粒子径１２ｎｍであった。
【０２１３】
（実施例Ａ１０）
　次に、インクジェントインク等に用いられるＰｉｇｍｅｎｔ Ｙｅｌｌｏｗ　１２８ (
以下、ＰＹ－１２８)を含む溶液と界面活性剤水溶液を薄膜中で合流させ、薄膜中で均一
混合しながら顔料ナノ粒子を析出させた。
　中央から第１流体としてドデシル硫酸ナトリウム水溶液を、供給圧力／背圧力=０．０
５MPa／０．０１MPa、回転数１０００ rpm、送液温度２０℃で送液しながら、第２流体と
して１．２２ｗ／ｗ％　ＰＹ－１２８/５．８ｗ／ｗ％ ８Ｎ－ＫＯＨ水溶液／８７．８ｗ
／ｗ％　ジメチルスルホキシド（ＤＭＳＯ）／５．１ｗ／ｗ％　イオン交換水の混合溶液
を1ml/minで処理用面１，２間に導入した。得られた顔料ナノ粒子分散液の粒度分布を、
レーザードップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品名マイクロトラ
ック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒子径は１３ｎｍであった。また、
その顔料ナノ粒子分散物を透析チューブを用いて２４時間透析し、ＫＯＨ、ＤＭＳＯ等を
除去した後、乾燥し、顔料ナノ粒子粉体を得た。その粉体を再びイオン交換水に投じて、
高速撹拌型分散機（商品名：クレアミックス、エム・テクニック社製）にて攪拌したとこ
ろ、再び顔料ナノ粒子分散物を得、平均粒子径は処理用面より吐出された直後と同じ、平
均粒子径１３ｎｍであった。得られた顔料ナノ粒子のTEM写真を図３２に示す。
【０２１４】
（実施例Ａ１１）
　次に、同じくインクジェントインク等に用いられるＰｉｇｍｅｎｔ Ｒｅｄ　１７０ (
以下、ＰＲ―１７０)を含む溶液と界面活性剤水溶液を薄膜中で合流させ、薄膜中で均一
混合しながら顔料ナノ粒子を析出させた。
　中央から第１流体としてドデシル硫酸ナトリウム水溶液を、供給圧力／背圧力=０．０
５MPa／０．０１MPa、回転数１０００ rpm、送液温度２０℃で送液しながら、第２流体と
して１．５９ｗ／ｗ％　ＰＲ－１７０/１．７０ｗ／ｗ％ ８Ｎ－ＫＯＨ水溶液／７５．７
ｗ／ｗ％　ジメチルスルホキシド（ＤＭＳＯ）／２１．６ｗ／ｗ％　イオン交換水の混合



(51) JP 2009-82902 A 2009.4.23

10

20

30

40

50

溶液を１ml/minで処理用面１，２間に導入した。得られた顔料ナノ粒子分散液の粒度分布
を、レーザードップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品名マイクロ
トラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒子径は１４ｎｍであった。ま
た、その顔料ナノ粒子分散物を透析チューブを用いて２４時間透析し、ＫＯＨ、ＤＭＳＯ
等を除去した後、乾燥し、顔料ナノ粒子粉体を得た。その粉体を再びイオン交換水に投じ
て、高速撹拌型分散機（商品名：クレアミックス、エム・テクニック社製）にて攪拌した
ところ、再び顔料ナノ粒子分散物を得、平均粒子径は処理用面より吐出された直後と同じ
、平均粒子径１４ｎｍであった。
【０２１５】
（比較例Ａ８）
　アクアロンＫＨ-１０(第一工業製薬（株）製)水溶液１００gを、ビーカー内、溶液温度
20℃、300rpmで攪拌しながら３．０ｗ／ｗ％　PR―１７７/９７．０ｗ／ｗ％　濃硫酸溶
液を２０g投入した。顔料ナノ粒子分散液が得られた。得られた顔料ナノ粒子分散液の粒
度分布を、レーザードップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品名マ
イクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒子径は４４２ｎｍであ
った。また、その顔料ナノ粒子分散物を、透析チューブを用いて２４時間透析しアクアロ
ンＫＨ－１０、硫酸等を除去した後、乾燥し、顔料ナノ粒子粉体を得た。その粉体を再び
イオン交換水に投じて、高速撹拌型分散機（商品名：クレアミックス、エム・テクニック
社製）にて攪拌したところ、再び顔料ナノ粒子分散物を得、平均粒子径はビーカー中で得
られたものよりも大きく、平均粒子径９９２ｎｍであった。
【０２１６】
（比較例Ａ９）
　アクアロンＫＨ-１０(第一工業製薬（株）製)水溶液１００gを、ビーカー内、溶液温度
20℃、300rpmで攪拌しながら０．２ｗ／ｗ％　ＰＧ－７／９９．８ｗ／ｗ％　濃硫酸溶液
を２０g投入した。顔料ナノ粒子分散液が得られた。得られた顔料ナノ粒子分散液の粒度
分布を、レーザードップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品名マイ
クロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒子径は５５１ｎｍであっ
た。また、その顔料ナノ粒子分散物を、透析チューブを用いて２４時間透析し、アクアロ
ンＫＨ-１０、硫酸等を除去した後、乾燥し、顔料ナノ粒子粉体を得た。その粉体を再び
イオン交換水に投じて、高速撹拌型分散機（商品名：クレアミックス、エム・テクニック
社製）にて攪拌したところ、再び顔料ナノ粒子分散物を得、平均粒子径はビーカー中で得
られたものよりも大きく、平均粒子径９７２ｎｍであった。
【０２１７】
（比較例Ａ１０）
　ドデシル硫酸ナトリウム水溶液１００gを、ビーカー内、溶液温度20℃、300rpmで攪拌
しながら１．２２ｗ／ｗ％　ＰＹ－１２８/５．８ｗ／ｗ％ ８Ｎ－ＫＯＨ水溶液／８７．
８ｗ／ｗ％　ジメチルスルホキシド（ＤＭＳＯ）／５．１ｗ／ｗ％　イオン交換水の混合
溶液を２０g投入した。顔料ナノ粒子分散液が得られた。得られた顔料ナノ粒子分散液の
粒度分布を、レーザードップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品名
マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒子径は６４１ｎｍで
あった。また、その顔料ナノ粒子分散物を、透析チューブを用いて２４時間透析し、ドデ
シル硫酸ナトリウム、ＤＭＳＯ等を除去した後、乾燥し、顔料ナノ粒子粉体を得た。その
粉体を再びイオン交換水に投じて、高速撹拌型分散機（商品名：クレアミックス、エム・
テクニック社製）にて攪拌したところ、再び顔料ナノ粒子分散物を得、平均粒子径はビー
カー中で得られたものよりも大きく、平均粒子径１１２２ｎｍであった。
【０２１８】
（比較例Ａ１１）
　ドデシル硫酸ナトリウム水溶液１００gを、ビーカー内、溶液温度20℃、300rpmで攪拌
しながら１．５９ｗ／ｗ％　ＰＲ－１７０/１．７０ｗ／ｗ％ ８Ｎ－ＫＯＨ水溶液／７５
．７ｗ／ｗ％　ジメチルスルホキシド（ＤＭＳＯ）／２１．６ｗ／ｗ％　イオン交換水の
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混合溶液（ｐＨ　＞１６）を２０g投入した。顔料ナノ粒子分散液が得られた。得られた
顔料ナノ粒子分散液の粒度分布を、レーザードップラー法を応用した粒度分布測定装置〔
日機装(株)製の商品名マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均
粒子径は４４８ｎｍであった。また、その顔料ナノ粒子分散物を透析チューブを用いて２
４時間透析し、ドデシル硫酸ナトリウム、ＤＭＳＯ等を除去した後、乾燥し、顔料ナノ粒
子粉体を得た。その粉体を再びイオン交換水に投じて、高速撹拌型分散機（商品名：クレ
アミックス、エム・テクニック社製）にて攪拌したところ、再び顔料ナノ粒子分散物を得
、平均粒子径はビーカー中で得られたものよりも大きく、平均粒子径９６８ｎｍであった
。
【０２１９】
　以上の事から、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が他方に対
して回転する処理用面間にできる、薄膜流体中で均一に攪拌・混合する反応装置を用いて
得られた顔料ナノ粒子は、ナノサイズの微粒子でありながら再分散性に優れていることが
明らかとなった。
【０２２０】
（Ｂ）金属担持カーボン
　以下に、本発明の金属担持カーボンが生成する反応を説明する。
【０２２１】
　この反応は、図１（Ａ）に示す装置の、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少
なくとも一方が他方に対して回転する処理用面１，２間で強制的に均一混合しながら起こ
る。
【０２２２】
　まず、一つの流路である第１導入部ｄ１より、第１流体としてカーボンブラックを分散
させて還元剤を添加した水溶液を、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくと
も一方が他方に対して回転する処理用面１，２間に導入して、この処理用面間に第１流体
膜を作る。
【０２２３】
　次いで別流路である第２導入部ｄ２より、第２流体として、反応物である金属塩の水溶
液あるいはコロイド分散系を、上記処理用面１，２間に作られた第１流体膜に直接導入す
る。
【０２２４】
　上記水溶液あるいはコロイド分散系に含まれる金属としては、白金、パラジウム、金、
銀、ロジウム、イリジウム、ルテニウム、オスミウム、コバルト、マンガン、ニッケル、
鉄、クロム、モリブデン、チタン等が例示できるが、特に貴金属が好適である。
【０２２５】
　上記のように、流体の供給圧と回転する処理用面の間にかかる圧力との圧力バランスに
よって距離を固定された処理用面１，２間にて、第１流体と第２流体とが瞬間的に混合さ
れ、カーボンブラックの表面に液相還元法によって金属微粒子を担持させた金属担持カー
ボンが生成する反応を行う事が出来る。
【０２２６】
　なお、処理用面１，２間にて上記反応を行う事が出来れば良いので、上記とは逆に、第
１導入部ｄ１より第２流体を導入し、第２導入部ｄ２より第１流体を導入するものであっ
ても良い。つまり、各溶媒における第１、第２という表現は、複数存在する溶媒の第ｎ番
目であるという、識別のための意味合いを持つに過ぎないものであり、第３以上の溶媒も
存在し得る。
【０２２７】
　金属担持カーボン及び金属触媒の触媒担持量や均一性、さらに担持する金属の粒子径は
、処理用部１０，２０の回転数や、上記各流体の供給圧力を変化させることにより、上記
各流体の流速やレイノルズ数、または処理用面１，２間の距離を変え、また、上記各流体
の濃度を変えることにより調節することができる。また、均一な金属担持カーボンが生成
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でき、担持した金属の粒子径を目的どおりに調節することができる。
【０２２８】
　上記生成された金属担持カーボンは、少なくとも一方が他方に対して回転する処理用面
１，２によって生じる遠心力により処理装置から取り出されるため、大きな圧力は必要な
い。また、このことにより処理装置が自己排出性を有し、これにより、生成物の詰まりも
無く、また必要な生産量に応じて一般的なスケールアップ概念を用いて機体の大型化が可
能である。
【０２２９】
　前述のように、第１導入部ｄ１、第２導入部ｄ２以外に第３導入部ｄ３を処理装置に設
けることもできるが、この場合にあっては、例えば各導入部から、カーボンブラックを分
散させた水溶液、還元剤を添加した水溶液、金属塩の水溶液あるいはコロイド分散系をそ
れぞれ別々に処理装置に導入することが可能である。そうすると、各溶液の濃度や圧力を
個々に管理することができ、金属担持カーボンが生成する反応をより精密に制御すること
ができる。第４以上の導入部を設けた場合も同様であって、このように処理装置へ導入す
る流体を細分化できる。
【０２３０】
　次に、フラーレンナノウィスカー・ナノファイバーナノチューブが生成する反応を説明
する。本発明で用いるフラーレンとしては、代表的なものとしてC60 又は C70 がある。
【０２３１】
　フラーレン分子からなる結晶及びフラーレンナノウィスカー・ナノファイバーナノチュ
ーブの析出反応は、図１（Ａ）に示す製造装置の、近接・離反可能に互いに対向して配設
され、少なくとも一方が他方に対して回転する処理用面で強制的に均一混合しながら起こ
る。
【０２３２】
　まず、一つの流路である第１導入部ｄ１より、反応物であるフラーレンを溶解している
第１溶媒を含む溶液を、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が他
方に対して回転する処理用面１，２間に導入して、この処理用面間に第１流体膜を作る。
【０２３３】
　次いで別流路である第２導入部ｄ２より、第１溶媒よりもフラーレンの溶解度が小さな
第２溶媒を、上記処理用面１，２間に作られた第１流体膜に直接導入する。
【０２３４】
　ここで、上記の第２溶媒に触媒を溶かした溶液を用いる際には、この溶液は特に限定さ
れないが、Cu/ZnO/Al2O3,PtCl4,Cu,Ru/PtCl4,Ru,Pt から選ばれる１種若しくは１種以上
の触媒を溶かした溶液を用いる事により、触媒を担持させた、フラーレン分子からなる結
晶及びフラーレンナノウィスカー・ナノファイバーナノチューブを製造できる。
【０２３５】
　また、フラーレンを溶解している第１溶媒を含む溶液にフラーレンの白金誘導体を添加
して得られる溶液を用いる事によっても、触媒を担持もしくはフラーレン結晶中に触媒を
含む、フラーレン分子からなる結晶及びフラーレンナノウィスカー・ナノファイバーナノ
チューブを製造できる。
【０２３６】
　上記のように、流体の供給圧と回転する処理用面の間にかかる圧力との圧力バランスに
よって距離を固定された処理用面１，２間にて、第１溶媒を含む溶液と第２溶媒とが攪拌
・混合され、フラーレン分子からなる結晶及びフラーレンナノウィスカー・ナノファイバ
ーナノチューブの析出反応を行う事が出来る。
【０２３７】
　なお、処理用面１，２間にて上記反応を行う事が出来れば良いので、上記とは逆に、第
１導入部ｄ１より第２溶媒を導入し、第２導入部ｄ２より第１溶媒を含む溶液を導入する
ものであっても良い。つまり、各溶媒における第１、第２という表現は、複数存在する溶
媒の第ｎ番目であるという、識別のための意味合いを持つに過ぎないものであり、第３以
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上の溶媒も存在し得る。
【０２３８】
　得られるフラーレンナノウィスカー・ナノファイバーナノチューブの長さ及び太さの制
御は、処理用部１０，２０の回転数や流速及び処理用面１，２間の距離や、触媒や原料濃
度を変えることにより、調節することができる。
【０２３９】
　また、得られた結晶及びフラーレンナノウィスカー・ナノファイバーナノチューブを構
成するフラーレン分子が、金属内包フラーレン又はフラーレン誘導体であっても良い。
【０２４０】
　また、得られたフラーレン分子からなる結晶及びフラーレンナノウィスカー・ナノファ
イバーナノチューブは、閉じた形状を持っていても良いし、穴が開いた形状を持っていて
も良い。
【０２４１】
　なお、上記の触媒担持について、より詳しくは、上記により生成されたフラーレン分子
からなる結晶及びフラーレンナノウィスカー・ナノファイバーナノチューブを真空加熱炉
で加熱することによって行われる。具体的には、300℃から1000 ℃まで加熱される。
【０２４２】
　前述のように、第１導入部ｄ１、第２導入部ｄ２以外に第３導入部ｄ３を処理装置に設
けることもできるが、この場合にあっては、例えば各導入部から、第１溶媒を含む溶液、
第２溶媒、安定化剤・分散剤を含む溶液をそれぞれ別々に処理装置に導入することが可能
である。そうすると、各溶液の濃度や圧力を個々に管理することができ、析出反応をより
精密に制御することができる。第４以上の導入部を設けた場合も同様であって、このよう
に処理装置へ導入する流体を細分化できる。
【０２４３】
　上記のようにして得られたフラーレンナノウィスカー・ナノファイバーナノチューブに
、合成樹脂と溶剤とを混合して成型し、得られるフィルムを用いて燃料電池の膜/電極接
合体を提供することができる。
【０２４４】
　次に、本発明のフラーレンナノウィスカー・ナノファイバーナノチューブの製造装置を
用いて、水素発生装置を提供することもできる。
【０２４５】
　上記製造装置の近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が他方に対
して回転する処理用面１，２の間に、フラーレンナノウィスカー・ナノファイバーナノチ
ューブを生成させ、かつ、Cu/ZnO/Al2O3,PtCl4,Cu,Ru/PtCl4,Ru,Pt から選ばれる１種若
しくは１種以上の触媒を担持させる。そして、この製造装置に、上記の触媒が担持もしく
はフラーレン結晶中に触媒が含まれたフラーレンナノウィスカー・ナノファイバーナノチ
ューブを付着させることにより得られる。そして、処理用面１，２の間に、液体燃料又は
気体燃料を充填することにより、水素を発生させることができる。液体燃料としては、メ
タノールやボロハイドライド等を用いることができ、気体燃料としては、メタンやブタン
等が用いることができる。
【０２４６】
　本発明は、フラーレンナノウィスカー・ナノファイバーナノチューブを製造する反応を
コントロールするのが易しい製造方法、製造装置、これを用いた水素発生装置を提供する
ことが出来るので、フラーレンナノウィスカー・ナノファイバーナノチューブを安定的に
製造することが出来、また、フラーレンナノウィスカー・ナノファイバーナノチューブを
量産化することができ、産業上有用である。
【０２４７】
　以下に、金属担持カーボン及びフラーレンナノウィスカー・ナノファイバーナノチュー
ブについて実施例を掲げて更に詳しく説明するが、本発明はこれらの実施例のみに限定さ
れるものではない。
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【０２４８】
　尚、以下の実施例において、「中央から」というのは、前述した、図１（Ａ）に示す処
理装置の「第１導入部ｄ１から」という意味であり、第１流体は、前述の第１被処理流動
体を指し、第２流体は、上述した、図１（Ａ）に示す処理装置の「第２導入部ｄ２から導
入される、前述の第２被処理流動体を指す。
【０２４９】
（実施例Ｂ１）
　図１（Ａ）に示すように、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方
が他方に対して回転する処理用面１，２の間にできる、薄膜流体中で均一に攪拌・混合す
る反応装置を用いて、還元剤としてフルクトースを溶解し、さらにカーボンブラックを分
散させた水溶液を薄膜中で金属化合物を含む水溶液と合流させ、薄膜中で均一混合しなが
ら液相還元法によって、金属微粒子を担持させる。
【０２５０】
　中央から第１流体として２％カーボンブラック〔ライオン(株)製のケッチェンブラック
ＥＣ〕／エタノール／フルクトース水溶液を、供給圧力／背圧力＝０．３０ＭＰａ／０．
０１ＭＰａ、回転数１０００ｒｐｍ、送液温度８０℃で送液しながら、第２流体として５
％ジニトロジアンミン硝酸白金溶液を１０ｍｌ／ｍｉｎで処理用面間に導入した。カーボ
ンブラックの表面に担持された白金微粒子分散体が処理用面より吐出された。
【０２５１】
　TEM観察より、カーボン粒子上に粒子径が１ｎｍ程度の白金微粒子が高分散に担持され
ている事を確認した。また、白金担持量は４８％であった。
【０２５２】
（実施例Ｂ２）
　中央から第１流体として２％カーボンブラック〔ライオン(株)製のケッチェンブラック
ＥＣ〕／エタノール／フルクトース水溶液を、供給圧力／背圧力＝０．２０ＭＰａ／０．
０１ＭＰａ、回転数１０００ｒｐｍ、送液温度８０℃で送液しながら、第２流体として５
％ジニトロジアンミン硝酸白金溶液を１０ｍｌ／ｍｉｎで処理用面間に導入した。カーボ
ンブラックの表面に担持された白金微粒子分散体が処理用面より吐出された。
【０２５３】
　TEM観察より、カーボン粒子上に粒子径が１ｎｍ程度の白金微粒子が高分散に担持され
ている事を確認した。また、白金担持量は４４％であった。
【０２５４】
（実施例Ｂ３）
　中央から第１流体として２％カーボンブラック〔ライオン(株)製のケッチェンブラック
ＥＣ〕／エタノール／フルクトース水溶液を、供給圧力／背圧力＝０．２０ＭＰａ／０．
０１ＭＰａ、回転数２０００ｒｐｍ、送液温度８０℃で送液しながら、第２流体として５
％ジニトロジアンミン硝酸白金溶液を１０ｍｌ／ｍｉｎで処理用面間に導入した。カーボ
ンブラックの表面に担持された白金微粒子分散体が処理用面より吐出された。
【０２５５】
　TEM観察より、カーボン粒子上に粒子径が１ｎｍ程度の白金微粒子が高分散に担持され
ている事を確認した。また、白金担持量は４０％であった。
【０２５６】
（実施例Ｂ４）
　中央から第１流体として２％カーボンブラック〔ライオン(株)製のケッチェンブラック
Ｅ Ｃ〕／エタノール／フルクトース水溶液を、供給圧力／背圧力＝０．１０ＭＰａ／０
．０１ＭＰａ、回転数２０００ｒｐｍ、送液温度８０℃で送液しながら、第２流体として
５％ジニトロジアンミン硝酸白金溶液を１０ｍｌ／ｍｉｎで処理用面間に導入した。カー
ボンブラックの表面に担持された白金微粒子分散体が処理用面より吐出された。
【０２５７】
　TEM観察より、カーボン粒子上に粒子径が１ｎｍ程度の白金微粒子が高分散に担持され
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ている事を確認した。また、白金担持量は４０％であった。
【０２５８】
（比較例Ｂ１）
　２％カーボンブラック〔ライオン(株)製のケッチェンブラックＥＣ〕／エタノール／フ
ルクトース水溶液１００gを、ビーカー内、溶液温度８０℃、300rpmで攪拌しながら５％
ジニトロジアンミン硝酸白金溶液を２０g投入した。カーボンブラックの表面に担持され
た白金微粒子分散体が処理用面より吐出された。TEM観察より、カーボン粒子上に粒子径
が５～１５ｎｍ程度の白金微粒子が不均一に担持されている事を確認した。また、白金担
持量は１２％であった。
【０２５９】
（実施例Ｂ５）
　図１に示す、フラーレン分子からなる結晶及びフラーレンナノウィスカー・ナノファイ
バーナノチューブの製造装置を用いて、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少な
くとも一方が他方に対して回転する処理用面１，２の間にイソプロピルアルコール(IPA)
を投入し、別流路からトルエンに溶かされたフラーレン(C60)を処理用面１，２の間の薄
膜流体に直接投入し、薄膜流体のまま、均一に攪拌・混合した。強制的に攪拌・混合され
た薄膜中での界面反応は非常に速く、大量生産が可能であった。
【０２６０】
（実施例Ｂ６）
　実施例Ｂ５と同じフラーレンナノウィスカー・ナノファイバーナノチューブの製造装置
を用いて、イソプロピルアルコール(IPA)に代えて、イソプロピルアルコール(IPA)にPtCl
4,Ru/PtCl4,の触媒を溶かしたものを用いて、実施例Ｂ１と同様にして近接・離反可能に
互いに対向して配設され、少なくとも一方が他方に対して回転する処理用面１，２の間で
界面反応させる。得られたフラーレンナノウィスカー・ナノファイバーナノチューブを真
空加熱炉で300℃から1000 ℃まで加熱した。Pt,Ru/Pt,触媒が担持されたフラーレンナノ
ウィスカー・ナノファイバーナノチューブを得ることができた。作られたフラーレンナノ
ウィスカー・ナノファイバーナノチューブは高い表面積を有する。
【０２６１】
（実施例Ｂ７）
　実施例Ｂ６で得られたPt,Pt/Ru が担持されたフラーレンナノウィスカー・ナノファイ
バーナノチューブが付着した製造装置に、メタノールを充填した。温度を200-600℃に上
げると、水素の気泡が発生した。
【０２６２】
（実施例Ｂ８）
　実施例Ｂ６で得られた Pt,Ru/Pt,触媒が担持されたフラーレンナノウィスカー・ナノフ
ァイバーナノチューブに高分子電解質と溶剤を加えてペーストを作成し、これをスクリー
ン印刷して乾燥させた。ここでは、高分子電解質としてナフィオン、溶剤としてエチレン
グリコールジメチルエーテル、ｎ－酢酸ブチルの有機溶剤を用いた。得られた被膜は、膜
/電極接合体(MEA構造)として高分子電解質燃料電池の部材として利用することが出来た。
【０２６３】
（Ｃ）金属微粒子
　以下に、本発明の金属化合物の還元反応による微粒子の生成を説明する。
【０２６４】
　この反応は、図１（Ａ）に示す装置の、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少
なくとも一方が他方に対して回転する処理用面１，２間で強制的に均一混合しながら起こ
る。
【０２６５】
　まず、一つの流路である第１導入部ｄ１より、第１流体として高分子分散剤及び、反応
物である金属化合物を含む水溶液を、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なく
とも一方が他方に対して回転する処理用面１，２間に導入して、この処理用面間に第１流
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体膜を作る。
【０２６６】
　次いで別流路である第２導入部ｄ２より、第２流体として還元剤水溶液を、上記処理用
面１，２間に作られた第１流体膜に直接導入する。
【０２６７】
　上記のように、流体の供給圧と回転する処理用面の間にかかる圧力との圧力バランスに
よって距離を固定された処理用面１，２間にて、第１流体と第２流体とが合流し、薄膜中
で均一に混合しながら還元反応が行われる。そして、還元された金属微粒子を含む金属コ
ロイド溶液が装置から吐出される。
【０２６８】
　なお、処理用面１，２間にて上記反応を行う事が出来れば良いので、上記とは逆に、第
１導入部ｄ１より第２流体を導入し、第２導入部ｄ２より第１流体を導入するものであっ
ても良い。つまり、各溶媒における第１、第２という表現は、複数存在する溶媒の第ｎ番
目であるという、識別のための意味合いを持つに過ぎないものであり、第３以上の溶媒も
存在し得る。
【０２６９】
　得られる金属微粒子の粒子径や、金属コロイド溶液の単分散度の制御は、処理用面１，
２の回転数や処理用面１，２間の距離、及び、薄膜流体の流速や原料濃度を変えることに
より調節することができる。
【０２７０】
　本発明により得られる金属微粒子は高結晶性で再分散性も良く、平均粒子径は１～２０
０ｎｍ、金属微粒子の粒度分布におけるＣＶ値は５～４０％、好ましくは１０～２０％で
ある。
【０２７１】
　本発明の金属微粒子の製造方法で用いられる金属化合物に含まれ、上記金属微粒子とな
る金属元素は特に限定されないが、貴金属又は銅が好ましい。貴金属は特に限定されるも
のではなく、例えば、金、銀、ルテニウム、ロジウム、パラジウム、オスミウム、イリジ
ウム、白金等を挙げることができる。なかでも、金、銀、白金、パラジウムが好ましい。
さらに鉄、ニッケル、クロム、マンガン、アルミニウム、モリブデン、ニオブ、タンタル
等、化学周期表に表示される単体、常温状態で金属の物性を示す元素について上記製造方
法を使用する事ができる。
【０２７２】
　上記金属化合物も特に限定されるものではなく、例えば、テトラクロロ金（III）酸四
水和物（塩化金酸）、亜硫酸金、金酸カリウム、硝酸銀、酢酸銀、過塩素酸銀（IV）、ヘ
キサクロロ白金（IV）、酸六水和物（塩化白金酸）、塩化白金酸カリウム、塩化銅（II）
二水和物、酢酸銅（II）一水和物、硫酸銅（II）、塩化パラジウム（II）二水和物、三塩
化ロジウム（III）三水和物等を挙げることができる。これらは、１種又は２種以上を併
用して使用することができる。
【０２７３】
　上記溶媒としては上記金属化合物を溶解することができるものであれば特に限定される
ものではなく、例えば、水、有機溶媒等を挙げることができる。上記有機溶媒等とは特に
限定されず、例えば、エタノール、エチレングリコール等の炭素数１～４のアルコール、
アセトン等のケトン類、酢酸エチル等のエステル類等が挙げられる。上記溶媒としては１
種又は２種以上を用いることができる。上記溶媒が水と有機溶媒との混合物である場合に
は、上記有機溶媒としては水可溶性のものが好ましく、例えば、アセトン、メタノール、
エタノール、エチレングリコール等が挙げられる。本発明においては、上記金属化合物の
溶解性の点から、水、アルコール並びに、水及びアルコールの混合溶液が好ましい。
【０２７４】
　本発明に用いられる還元剤としては、液相の反応系中で、金属元素のイオンを還元する
ことで、金属微粒子として析出させることができる種々の還元剤がいずれも使用可能であ



(58) JP 2009-82902 A 2009.4.23

10

20

30

40

50

るが、後述の分散剤存在下で金属化合物と還元剤とが、近接・離反可能に互いに対向して
配設され、少なくとも一方が他方に対して回転する処理用面の間にできる、薄膜流体中で
還元反応することにより、多大な熱エネルギーを与えずに、金属化合物由来の金属イオン
が金属に還元される。
【０２７５】
　上記強制超薄膜回転式均一混合反応法での還元反応は、導入流体の温度設定及び処理用
面を直接温度調整する事で反応温度を制御できる。
【０２７６】
　還元剤としては、例えば、水素化ホウ素ナトリウム、次亜リン酸ナトリウム、ヒドラジ
ン、遷移金属元素のイオン（三価のチタンイオン、二価のコバルトイオン等）やメタノー
ル、エタノール、２－プロパノール等のアルコールや、あるいはアスコルビン酸等を挙げ
ることができる他、エチレングリコール、グルタチオン、有機酸類（クエン酸、リンゴ酸
、酒石酸等）、還元性糖類（グルコース、ガラクトース、マンノース、フルクトース、ス
クロース、マルトース、ラフィノース、スタキオース等）、および糖アルコール類やソル
ビトールなどがあげられる。また還元剤としてアミンを使用してもよく、係るアミンとし
ては例えば、プロピルアミン、ブチルアミン、ヘキシルアミン、ジエチルアミン、ジプロ
ピルアミン、ジメチルエチルアミン、ジエチルメチルアミン、トリエチルアミン、エチレ
ンジアミン、Ｎ，Ｎ，Ｎ′，Ｎ′－テトラメチルエチレンジアミン、１，３－ジアミノプ
ロパン、Ｎ，Ｎ，Ｎ′，Ｎ′－テトラメチル－１，３－ジアミノプロパン、トリエチレン
テトラミン、テトラエチレンペンタミン等の脂肪族アミン、ピペリジン、Ｎ －メチルピ
ペリジン、ピペラジン、Ｎ ，Ｎ ′－ジメチルピペラジン、ピロリジン、Ｎ －メチルピ
ロリジン、モルホリン等の脂環式アミン、アニリン、Ｎ －メチルアニリン、Ｎ，Ｎ－ジ
メチルアニリン、トルイジン、アニシジン、フェネチジン等の芳香族アミン、ベンジルア
ミン、Ｎ－メチルベンジルアミン、Ｎ，Ｎ－ジメチルベンジルアミン、フェネチルアミン
、キシリレンジアミン、Ｎ，Ｎ，Ｎ′，Ｎ′－テトラメチルキシリレンジアミン等のアラ
ルキルアミン等を挙げることができる。また、上記アミンとして、例えば、メチルアミノ
エタノール、ジメチルアミノエタノール、トリエタノールアミン、エタノールアミン、ジ
エタノールアミン、メチルジエタノールアミン、プロパノールアミン、２－（３－アミノ
プロピルアミノ）エタノール、ブタノールアミン、ヘキサノールアミン、ジメチルアミノ
プロパノール等のアルカノールアミンも挙げることができる。これらのうち、アルカノー
ルアミンが好ましく、ジメチルエタノールアミンがより好ましい。
【０２７７】
　分散剤としては、溶液に対して良好な溶解性を有すると共に、析出した金属微粒子を、
溶液中に良好に分散させることができる種々の分散剤がいずれも使用可能である。上記分
散剤としては、種々のものが利用できるが、例えば、ポリエチレンイミン、ポリビニルピ
ロリドン等のアミン系の分散剤や、ポリアクリル酸、カルボキシメチルセルロース等の、
分子中にカルボン酸基を有する炭化水素系の高分子分散剤、ポバール（ポリビニルアルコ
ール）、あるいは、１分子中に、ポリエチレンイミン部分とポリエチレンオキサイド部分
とを有する共重合体等の、極性基を有する高分子分散剤が挙げられる。また、その分子量
は、１０００００以下であるのが好ましい。また、市販されているものを使用することも
できる。上記市販品としては、例えば、ソルスパース２００００、ソルスパース２４００
０、ソルスパース２６０００、ソルスパース２７０００、ソルスパース２８０００、ソル
スパース４１０９０（以上、アビシア社製）、ディスパービック１６０、ディスパービッ
ク１６１、ディスパービック１６２、ディスパービック１６３、ディスパービック１６６
、ディスパービック１７０、ディスパービック１８０、ディスパービック１８１、ディス
パービック１８２、ディスパービック－１８３、ディスパービック１８４、ディスパービ
ック１９０、ディスパービック１９１、ディスパービック１９２、ディスパービック－２
０００、ディスパービック－２００１（以上、ビックケミー社製）、ポリマー１００、ポ
リマー１２０、ポリマー１５０、ポリマー４００、ポリマー４０１、ポリマー４０２、ポ
リマー４０３、ポリマー４５０、ポリマー４５１、ポリマー４５２、ポリマー４５３、Ｅ
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ＦＫＡ－４６、ＥＦＫＡ－４７、ＥＦＫＡ－４８、ＥＦＫＡ－４９、ＥＦＫＡ－１５０１
、ＥＦＫＡ－１５０２、ＥＦＫＡ－４５４０、ＥＦＫＡ－４５５０（以上、ＥＦＫＡケミ
カル社製）、フローレンＤＯＰＡ－１５８、フローレンＤＯＰＡ－２２、フローレンＤＯ
ＰＡ－１７、フローレンＧ－７００、フローレンＴＧ－７２０Ｗ、フローレン－７３０Ｗ
 、フローレン－７４０Ｗ、フローレン－７４５Ｗ、（以上、共栄社化学社製）、アジス
パーＰＡ１１１、アジスパーＰＢ７１１、アジスパーＰＢ８１１、アジスパーＰＢ８２１
、アジスパーＰＷ９１１（以上、味の素社製）、ジョンクリル６７８、ジョンクリル６７
９、ジョンクリル６２（以上、ジョンソンポリマー社製）等を挙げることができる。これ
らは単独で使用してもよく、２種以上を併用してもよい。
【０２７８】
　この分散剤は、上記のように析出した金属微粒子を溶液中に良好に分散させるためのも
のであるため、上記の第１流体と第２流体とのいずれに混合しても良い。また、下記のよ
うに、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が他方に対して回転す
る処理用面１，２間に分散剤のみを含む水溶液を導入し、薄膜中で上記第１流体と第２流
体との両方に混合しても良い。
【０２７９】
　ここで前述のように、第１導入部ｄ１、第２導入部ｄ２以外に第３導入部ｄ３を処理装
置に設けることもできるが、この場合にあっては、例えば各導入部から、高分子分散剤を
含む水溶液、金属化合物を含む水溶液、還元剤水溶液をそれぞれ別々に処理装置に導入す
ることが可能である。そうすると、各溶液の濃度や圧力を個々に管理することができ、金
属微粒子が生成する反応をより精密に制御することができる。第４以上の導入部を設けた
場合も同様であって、このように処理装置へ導入する流体を細分化できる。
【０２８０】
　なお、本発明の還元反応としては、上記の他、各処理用面が導電性材料で作製されてお
り、上記の各処理用面間に電位差をかけることで各処理用面間で電子の授受を行うことに
よる、電気化学的な還元方法を用いても良い。
【０２８１】
　以下、金属化合物の還元反応について実施例を掲げて更に詳しく説明するが、本発明は
これらの実施例のみに限定されるものではない。
【０２８２】
　尚、以下の実施例において、「中央から」というのは、前述した、図１（Ａ）に示す処
理装置の「第１導入部ｄ１から」という意味であり、第１流体は、前述の第１被処理流動
体を指し、第２流体は、上述した、図１（Ａ）に示す処理装置の「第２導入部ｄ２から導
入される、前述の第２被処理流動体を指す。
【０２８３】
　図１（Ａ）に示す、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が他方
に対して回転する処理用面１，２の間にできる、薄膜流体中で均一に攪拌・混合する反応
装置を用いて金属化合物を含む水溶液を薄膜中で分散剤及び還元剤の水溶液と合流させ、
薄膜中で均一混合しながら析出反応を行う。
【０２８４】
（実施例Ｃ１）
　中央から第１流体として１０％ヒドラジン水溶液を、供給圧力／背圧力＝０．０２ＭＰ
ａ／０．０１ＭＰａ、回転数１０００ｒｐｍ、送液温度８０℃で送液しながら、第２流体
として直前にアンモニア水でｐＨを１２に調製した２０％硝酸銀／２％ポリビニルピロリ
ドン（分子量２００００）水溶液を１０ｍｌ／ｍｉｎで処理用面１，２間に導入した。黄
色のプラズモン吸収を有する、水系の銀コロイド溶液が処理用面１，２間より吐出された
。さらに吐出された溶液を、ガラス性の容器に保存しても、容器壁面に銀の膜が形成され
る事はなく、銀鏡反応を示すことはなかった。
【０２８５】
　次に、得られた銀コロイド溶液を遠心分離して、銀微粒子よりも軽い不純物を除去する
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操作を繰り返し行い、ついで、純水によって洗浄した後、銀微粒子の粒度分布を、レーザ
ードップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品名マイクロトラック 
ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒子径は４．４ｎｍであり、その粒度分布
のＣＶ値は１３％であった。さらにその銀粒子の収率は９５％であった。
【０２８６】
（実施例Ｃ２）
　中央から第１流体として１０％ヒドラジン水溶液を、供給圧力／背圧力＝０．１０ＭＰ
ａ／０．０１ＭＰａ、回転数２０００ｒｐｍ、送液温度８０℃で送液しながら、第２流体
として直前にアンモニア水でｐＨを１２に調製した２０％硝酸銀／２％ポリビニルピロリ
ドン（分子量２００００）水溶液を１０ｍｌ／ｍｉｎで処理用面１，２間に導入した。黄
色のプラズモン吸収を有する、水系の銀コロイド溶液が処理用面１，２間より吐出された
。さらに吐出された溶液を、ガラス性の容器に保存しても、容器壁面に銀の膜が形成され
る事はなく、銀鏡反応を示すことはなかった。
【０２８７】
　次に、得られた銀コロイド溶液を遠心分離して、銀微粒子よりも軽い不純物を除去する
操作を繰り返し行い、ついで、純水によって洗浄した後、銀微粒子の粒度分布を、レーザ
ードップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品名マイクロトラック 
ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒子径は８．８ｎｍであり、その粒度分布
のＣＶ値は１８％であった。さらにその銀粒子の収率は９１％であった。得られた銀粒子
のＴＥＭ写真を図３３に示す。粒子に干渉縞が観測される事から結晶性の高い粒子である
事を確認した。
【０２８８】
（実施例Ｃ３）
　中央から第１流体として１０％ジメチルアミノエタノール（ＤＭＡＥ）水溶液を、供給
圧力／背圧力＝０．０２ＭＰａ／０．０２ＭＰａ、回転数１０００ｒｐｍ、送液温度８０
℃で送液しながら、第２流体として直前にアンモニア水でｐＨを１２に調製した２０％硝
酸銀／２％ＢＹＫ－１９０（ビックケミー社製）水溶液を１０ｍｌ／ｍｉｎで処理用面１
，２間に導入した。黄色のプラズモン吸収を有する、水系の銀コロイド溶液が処理用面１
，２間より吐出された。さらに吐出された溶液を、ガラス性の容器に保存しても、容器壁
面に銀の膜が形成される事はなく、銀鏡反応を示すことはなかった。
【０２８９】
　次に、得られた銀コロイド溶液を遠心分離して、銀微粒子よりも軽い不純物を除去する
操作を繰り返し行い、ついで、純水によって洗浄した後、銀微粒子の粒度分布を、レーザ
ードップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品名マイクロトラック 
ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒子径は８．１ｎｍであり、その粒度分布
のＣＶ値は１５％であった。さらにその銀粒子の収率は８２％であった。
【０２９０】
（実施例Ｃ４）
中央から第１流体として１０％ＤＭＡＥ水溶液を、供給圧力／背圧力＝０．０２ＭＰａ／
０．０１ＭＰａ、回転数１０００ｒｐｍ、送液温度８０℃で送液しながら、第２流体とし
て直前にアンモニア水でｐＨを１２に調製した２０％硝酸銀／２％ＢＹＫ－１９０（ビッ
クケミー社製）水溶液を１０ｍｌ／ｍｉｎで処理用面１，２間に導入した。黄色のプラズ
モン吸収を有する、水系の銀コロイド溶液が処理用面１，２間より吐出された。さらに吐
出された溶液を、ガラス性の容器に保存しても、容器壁面に銀の膜が形成される事はなく
、銀鏡反応を示すことはなかった。
【０２９１】
　次に、得られた銀コロイド溶液を遠心分離して、銀微粒子よりも軽い不純物を除去する
操作を繰り返し行い、ついで、純水によって洗浄した後、銀微粒子の粒度分布を、レーザ
ードップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品名マイクロトラック 
ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒子径は９．７ｎｍであり、その粒度分布
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のＣＶ値は２５％であった。さらにその銀粒子の収率は８８％であった。
【０２９２】
（実施例Ｃ５）
　中央から第１流体として１０％ヒドラジン水溶液を、供給圧力／背圧力＝０．０２ＭＰ
ａ／０．０１ＭＰａ、回転数１０００ｒｐｍ、送液温度８０℃で送液しながら、第２流体
として直前にアンモニア水でｐＨを１２に調製した２０％硝酸銀／１８％硝酸銅／２％Ｂ
ＹＫ－１９０（ビックケミー社製）水溶液を１０ｍｌ／ｍｉｎで処理用面間１，２間に導
入した。水系の銀、銅または銀銅合金のコロイド溶液が処理用面１，２間より吐出された
。さらに吐出された溶液を、ガラス性の容器に保存しても、容器壁面に銀の膜が形成され
る事はなく、銀鏡反応を示すことはなかった。
【０２９３】
　次に、得られた金属コロイド溶液を遠心分離して、微粒子よりも軽い不純物を除去する
操作を繰り返し行い、ついで、純水によって洗浄した後、微粒子の粒度分布を、レーザー
ドップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品名マイクロトラック Ｕ
ＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒子径は８．３ｎｍであり、その粒度分布の
ＣＶ値は１３％であった。また、銀イオンと銅イオンとの配合比率（原子数比）は１０ 
：９ であった。さらにその銀、銅または銀銅合金粒子の収率は９４％であった。
【０２９４】
（実施例Ｃ６）
　中央から第１流体として１０％ＤＭＡＥ水溶液を、供給圧力／背圧力＝０．０２ＭＰａ
／０．０２ＭＰａ、回転数１０００ｒｐｍ、送液温度８０℃で送液しながら、第２流体と
して直前にアンモニア水でｐＨを１２に調製した２０％硝酸銀／１８％硝酸銅／２％ＢＹ
Ｋ－１９０（ビックケミー社製）水溶液を１０ｍｌ／ｍｉｎで処理用面１，２間に導入し
た。水系の銀、銅または銀銅合金のコロイド溶液が処理用面１，２間より吐出された。さ
らに吐出された溶液を、ガラス性の容器に保存しても、容器壁面に銀の膜が形成される事
はなく、銀鏡反応を示すことはなかった。
【０２９５】
　次に、得られた金属コロイド溶液を遠心分離して、微粒子よりも軽い不純物を除去する
操作を繰り返し行い、ついで、純水によって洗浄した後、微粒子の粒度分布を、レーザー
ドップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品名マイクロトラック Ｕ
ＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒子径は９．９ｎｍであり、その粒度分布の
ＣＶ値は１５％であった。また、銀イオンと銅イオンとの配合比率（原子数比）は１０ 
：９ であった。さらにその銀、銅または銀銅合金粒子の収率は９０％であった。
【０２９６】
（比較例Ｃ１）
　１０％ヒドラジン水溶液２０ｇを、ビーカー内、溶液温度８０℃、３００ｒｐｍで攪拌
しながら、直前にアンモニア水でｐＨを１２に調製した２０％硝酸銀／２％ポリビニルピ
ロリドン（分子量２００００）水溶液２０ｇを投入した。水系の銀コロイド溶液が得られ
た。しかし、吐出された溶液を、ガラス性の容器に保存しておくと、容器壁面に銀の膜が
形成され、銀鏡反応を示した。
【０２９７】
　次に、得られた銀コロイド溶液を遠心分離して、微粒子よりも軽い不純物を除去する操
作を繰り返し行い、ついで、純水によって洗浄した後、銀微粒子の粒度分布を、レーザー
ドップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品名マイクロトラック Ｕ
ＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒子径は２３０ｎｍであり、その粒度分布の
ＣＶ値は１２０％であった。
【０２９８】
（比較例Ｃ２）
　１０％ＤＭＡＥ水溶液２０ｇを、ビーカー内、溶液温度８０℃、３００ｒｐｍで攪拌し
ながら、直前にアンモニア水でｐＨを１２に調製した２０％硝酸銀／１８％硝酸銅／２％
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ＢＹＫ－１９０（ビックケミー社製）水溶液２０ｇを投入した。水系の銀、銅または銀銅
合金コロイド溶液が得られた。しかし、吐出された溶液を、ガラス性の容器に保存してお
くと、容器壁面に銀及び銅の膜が形成された。
【０２９９】
　次に、得られた金属コロイド溶液を遠心分離して、微粒子よりも軽い不純物を除去する
操作を繰り返し行い、ついで、純水によって洗浄した後、微粒子の粒度分布を、レーザー
ドップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品名マイクロトラック Ｕ
ＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒子径は３００ｎｍであり、その粒度分布の
ＣＶ値は１４０％であった。また、銀イオンと銅イオンとの配合比率（原子数比）は１０
 ：３であった。さらにその銀、銅または銀銅合金粒子の収率は９％であった。
【０３００】
上記の結果を表２に示す。なお、表中の実施例１～６及び比較例１～２は、それぞれ上記
実施例Ｃ１～Ｃ６及び比較例Ｃ１～Ｃ２と読み替えるものとする。
【０３０１】

【表２】

【０３０２】
（実施例Ｃ７）
　中央から第１流体として水素化ホウ素ナトリウム/BYK-190/0.1Ｎ ＮａＯＨ水溶液を、
供給圧力/背圧力=0.05MPa/0.01MPa、回転数1140 rpm、送液温度45℃で送液しながら、第2
流体としてヘキサクロロ白金（ＩＶ）酸六水和物/ BYK-190/１．０Ｎ Ｈ２ＳＯ４水溶液
を6 ml/minで処理用面１，２間に導入した。水系の白金コロイド溶液が処理用面１，２間
より吐出された。得られた白金コロイド溶液を、１００万Ｇ×１０分間の条件で遠心分離
して、白金微粒子よりも軽い不純物を除去する操作を繰り返し行い、ついで、純水によっ
て洗浄した後、白金微粒子の粒度分布を、レーザードップラー法を応用した粒度分布測定
装置〔日機装(株)製の商品名マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ
、平均粒子径は４．２nｍであった。また、その白金コロイド溶液を、透析チューブを用
いてＢＹＫ-190、水素化ホウ素ナトリウム等を除去した後、乾燥し、白金微粒子粉体を得
た。その粉体を再びイオン交換水に投じて、高速撹拌型分散機（商品名：クレアミックス
、エム・テクニック社製）にて攪拌して再分散したところ、再び白金コロイド溶液を得、
平均粒子径は処理用面より吐出された直後と同じ、平均粒子径４．２ｎｍであった。また
、得られた白金微粒子粉体をトルエンに再分散させた場合も同様に平均粒子径は４．２ｎ
ｍであった。得られた白金微粒子のTEM写真を図３４及び図３５に示す。
【０３０３】
（実施例Ｃ８）
　中央から第１流体として水素化ホウ素ナトリウム/BYK-190/0.1Ｎ ＮａＯＨ水溶液を、
供給圧力/背圧力=0.01MPa/0.005MPa、回転数600 rpm、送液温度55℃で送液しながら、第2
流体として四塩化白金/酢酸パラジウム/ BYK-190/アセトン/エタノール溶液を8 ml/minで
処理用面１，２間に導入した。水系の白金-パラジウム合金コロイド溶液が処理用面１，
２間より吐出された。得られた白金-パラジウム合金コロイド溶液を、１００万Ｇ×１０
分間の条件で遠心分離して、白金-パラジウム合金微粒子よりも軽い不純物を除去する操
作を繰り返し行い、ついで、純水によって洗浄した後、白金-パラジウム合金微粒子の粒
度分布を、レーザードップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品名マ
イクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒子径は５.１nｍであっ
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た。また、その白金-パラジウム合金コロイド溶液を、透析チューブを用いてＢＹＫ-190
、水素化ホウ素ナトリウム等を除去した後、乾燥し、白金-パラジウム合金微粒子粉体を
得た。その粉体を再びイオン交換水に投じて、高速撹拌型分散機（商品名：クレアミック
ス、エム・テクニック社製）にて攪拌して再分散したところ、再び白金-パラジウム合金
コロイド溶液を得、平均粒子径は処理用面より吐出された直後と同じ、平均粒子径５．１
ｎｍであった。また、得られた白金-パラジウム合金微粒子粉体をトルエンに再分散させ
た場合も同様に平均粒子径は５．１ｎｍであった。得られた白金-パラジウム合金微粒子
のTEM写真を図３６及び図３７に示す。TEM-EDX分析による表面分析の結果、白金（Ｐｔ）
とパラジウム（Ｐｄ）の比は、Pt：Pd＝ 73 ： 27 （mol％）であり、ICP発光分析の結果
、白金（Ｐｔ）とパラジウム（Ｐｄ）の比は　Pt：Pd＝ 77 ： 23 （mol％）であった。
以上の事から、得られた微粒子が白金-パラジウムの合金粒子である事を確認した。
【０３０４】
（実施例Ｃ９）
　中央から第１流体としてヒドラジン/BYK-190水溶液を、供給圧力/背圧力=0.04MPa/0.03
MPa、回転数290 rpm、送液温度85℃で送液しながら、第2流体として硝酸銅・2水和物水溶
液を10 ml/minで処理用面１，２間に導入した。水系の銅コロイド溶液が処理用面１，２
間より吐出された。さらに吐出された溶液を、ガラス性の容器に保存しても、容器壁面に
銅の膜が形成される事はなかった。得られた銅コロイド溶液を、１００万Ｇ×１０分間の
条件で遠心分離して、銅微粒子よりも軽い不純物を除去する操作を繰り返し行い、ついで
、純水によって洗浄した後、銅微粒子の粒度分布を、レーザードップラー法を応用した粒
度分布測定装置〔日機装(株)製の商品名マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定
したところ、平均粒子径は４．４nｍであった。また、その銅微粒子分散物を、透析チュ
ーブを用いてＢＹＫ-190、ヒドラジン等を除去した後、乾燥し、銅微粒子粉体を得た。そ
の粉体を再びイオン交換水に投じて、高速撹拌型分散機（商品名：クレアミックス、エム
・テクニック社製）にて攪拌したところ、再び銅微粒子分散物を得、平均粒子径は処理用
面より吐出された直後と同じ、平均粒子径４．４ｎｍであった。
【０３０５】
（実施例Ｃ１０）
　中央から第１流体として５．５％ ヒドラジン／２．７５％ ディスパービッグＢＹＫ－
１９０水溶液を、供給圧力／背圧力＝０．０２ＭＰａ／０．０５ＭＰａ、回転数１０００
ｒｐｍ、送液温度２５℃で送液しながら、第２流体として３５％ 硫酸ニッケル六水和物
／２．７７％ディスパービッグＢＹＫ－１９０水溶液を２ｍｌ／ｍｉｎで処理用面１，２
間に導入した。水系のニッケル微粒子溶液が処理用面１，２間より吐出された。尚、水溶
液を作製するための水は、窒素バブリングを行い、脱酸素を行ったイオン交換水である。
【０３０６】
　次に、得られたニッケルコロイド溶液を、超遠心機（ＢＥＣＫＭＡＮ　ＣＯＵＬＴＥＲ
社製、ＯｐｔｉｍａＴＭ　ＭＡＸ-ＸＰ　Ｕｌｔｒａｃｅｎｔｒｉｆｕｇｅ）を用いて４
０００００Ｇ×２０分間の条件で遠心分離して、ニッケル微粒子よりも軽い不純物を除去
する操作を繰り返し行い、ついで、純水によって洗浄した後、ニッケル微粒子の粒度分布
を、レーザードップラー法を応用した粒度分布測定装置日機装(株)製の商品名ナノトラッ
クＵＰＡ－ＥＸ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒子径は４．２ｎｍであった。
【０３０７】
　得られたニッケル微粒子分散液を凍結乾燥し、得られたニッケル微粒子粉体をＸ線回折
装置（PANalytivacl社製の全自動多目的Ｘ線回折装置、Ｘ'Pert　PRO　MPD）にて解析し
た結果、得られたニッケル微粒子がアモルファスである事を確認した。つまり、本願発明
では、上記の実施例Ｃ２のように高結晶性の金属微粒子も製造できるし、この実施例Ｃ１
０のようにアモルファスである金属微粒子も製造できる。
【０３０８】
　上記にて得られたニッケルアモルファス微粒子粉体をトルエンに混合し、超音波洗浄機
にて再分散した。粒度分布測定結果より平均粒子径は４．１ｎｍであり、得られたニッケ
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ルアモルファス微粒子の再分散性の良い事を確認した
【０３０９】
　得られたニッケル微粒子のＴＥＭ写真を図３８に示す。
【０３１０】
（比較例Ｃ３）
　水素化ホウ素ナトリウム/BYK-190/0.1Ｎ ＮａＯＨ水溶液１００gを、ビーカー内、溶液
温度45℃、300rpmで攪拌しながらヘキサクロロ白金（ＩＶ）酸六水和物/ BYK-190/１．０
Ｎ Ｈ２ＳＯ４水溶液を２０g投入した。白金コロイド溶液が得られた。得られた白金コロ
イド溶液を遠心分離して、白金微粒子よりも軽い不純物を除去する操作を繰り返し行い、
ついで、純水によって洗浄した後、白金微粒子の粒度分布を、レーザードップラー法を応
用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品名マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用
いて測定したところ、平均粒子径は６４５ｎｍであった。また、その白金コロイド溶液を
、透析チューブを用いてＢＹＫ-190、水素化ホウ素ナトリウム等を除去した後、乾燥し、
白金微粒子粉体を得た。その粉体を再びイオン交換水に投じて、高速撹拌型分散機（商品
名：クレアミックス、エム・テクニック社製）にて攪拌したところ、再び白金コロイド溶
液を得、平均粒子径はビーカー中で得られた直後よりも大きく、平均粒子径３３５ｎｍで
あった。
【０３１１】
（比較例Ｃ４）
　水素化ホウ素ナトリウム/BYK-190/0.1Ｎ ＮａＯＨ水溶液１００gを、ビーカー内、溶液
温度５５℃、300rpmで攪拌しながら四塩化白金/酢酸パラジウム/ BYK-190/アセトン/エタ
ノール溶液を２０g投入した。白金-パラジウム合金コロイド溶液が得られた。得られた白
金-パラジウム合金コロイド溶液を遠心分離して、白金-パラジウム合金微粒子よりも軽い
不純物を除去する操作を繰り返し行い、ついで、純水によって洗浄した後、白金-パラジ
ウム合金微粒子の粒度分布を、レーザードップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機
装(株)製の商品名マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒子
径は７５６ｎｍであった。また、その白金-パラジウム合金コロイド溶液を、透析チュー
ブをもちいてＢＹＫ-190、水素化ホウ素ナトリウム等を除去した後、乾燥し、白金-パラ
ジウム合金微粒子粉体を得た。その粉体を再びイオン交換水に投じて、高速撹拌型分散機
（商品名：クレアミックス、エム・テクニック社製）にて攪拌したところ、再び白金-パ
ラジウム合金コロイド溶液を得、平均粒子径はビーカー中で得られた直後よりも大きく、
平均粒子径８８１ｎｍであった。
【０３１２】
（比較例Ｃ５）
　ヒドラジン/BYK-190水溶液１００gを、ビーカー内、溶液温度８５℃、300rpmで攪拌し
ながら硝酸銅・2水和物水溶液を２０g投入した。銅コロイド溶液が得られた。得られた銅
コロイド溶液を遠心分離して、銅微粒子よりも軽い不純物を除去する操作を繰り返し行い
、ついで、純水によって洗浄した後、銅微粒子の粒度分布を、レーザードップラー法を応
用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品名マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用
いて測定したところ、平均粒子径は７５６ｎｍであった。また、その白金-パラジウム合
金コロイド溶液を、透析チューブをもちいてＢＹＫ-190、ヒドラジン等を除去した後、乾
燥し、銅微粒子粉体を得た。その粉体を再びイオン交換水に投じて、高速撹拌型分散機（
商品名：クレアミックス、エム・テクニック社製）にて攪拌したところ、再び銅コロイド
溶液を得、平均粒子径はビーカー中で得られた直後よりも大きく、平均粒子径９４４ｎｍ
であった。
【０３１３】
　以上の事から、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が他方に対
して回転する処理用面間にできる、薄膜流体中で均一に攪拌・混合する反応装置を用いて
得られた金属微粒子は、ナノサイズの微粒子でありながら再分散性に優れていることが明
らかとなった。
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【０３１４】
（比較例Ｃ６）
　５．５％ ヒドラジン／２．７５％ ディスパービッグＢＹＫ－１９０水溶液１００ｍｌ
を、ビーカー内、溶液温度２５℃、３００ｒｐｍで攪拌しながら、３５％ 硫酸ニッケル
六水和物／２．７７％ディスパービッグＢＹＫ－１９０水溶液１ｍｌを投入した。水系の
ニッケルコロイド溶液が得られた。
【０３１５】
　次に、得られたニッケルコロイド溶液を、超遠心機（ＢＥＣＫＭＡＮ　ＣＯＵＬＴＥＲ
社製、ＯｐｔｉｍａＴＭ　ＭＡＸ-ＸＰ　Ｕｌｔｒａｃｅｎｔｒｉｆｕｇｅ）を用いて４
０００００Ｇ×２０分間の条件で遠心分離して、ニッケル微粒子よりも軽い不純物を除去
する操作を繰り返し行い、ついで、純水によって洗浄した後、ニッケル微粒子の粒度分布
を、レーザードップラー法を応用した粒度分布測定装置日機装(株)製の商品名ナノトラッ
クＵＰＡ－ＥＸ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒子径は１９９．２ｎｍであった
。
【０３１６】
　得られたニッケル微粒子分散液を凍結乾燥し、得られたニッケル微粒子粉体をトルエン
に混合し、超音波洗浄機にて再分散した。粒度分布測定結果より平均粒子径はビーカー中
で得られた直後よりも大きく、３１１．６ｎｍであった。
【０３１７】
（Ｄ）生体摂取物微粒子
　以下、生体摂取物微粒子の製造方法の具体的な態様について説明する。まず、溶解度の
変化によって生体摂取物微粒子を析出させる方法について述べる。
【０３１８】
　上記に説明した装置の処理用面の間に形成される薄膜中で、微粒子化する対象物質であ
る生体摂取物微粒子原料を少なくとも１種類溶解している第１溶媒を含む溶液と、前記生
体摂取物微粒子原料に対して第１溶媒よりも溶解度の低い第２溶媒となりうる溶媒を混合
させ、生体摂取物微粒子を析出させる。
【０３１９】
　上記の生体摂取物には薬物が含まれる。この発明は、多種多様な薬物で実施できる。薬
物は、実質的に純粋な状態で存在する有機物質が好ましい。薬物は、少なくとも一種の溶
媒に低い溶解性で分散可能であり、少なくとも一種の溶媒に可溶である必要がある。低い
溶解性とは、薬物が処理温度（例えば、室温）で溶媒（例えば、水）に約１０ｍｇ／ｍＬ
未満、好ましくは約１ｍｇ／ｍＬ未満の溶解性を有することを意味する。また、ここで可
溶とは１０ｍｇ／ｍＬ以上に溶解することを意味する。なお、必要に応じて溶媒を加温ま
たは冷却することも可能である。また、分散剤（界面活性剤）や水溶性高分子、安定剤、
保存剤、ｐＨ調製剤、等張化剤等を必要に応じて、第１溶媒もしくは第２溶媒、あるいは
その両方にあらかじめ添加しておくと良い。
【０３２０】
　適当な薬物は、例えば、鎮痛薬、抗炎症薬、駆虫薬、抗不整脈薬、抗生物質（ペニシリ
ン類を含む）、抗凝固薬、抗降圧薬、抗糖尿病薬、抗てんかん薬、抗ヒスタミン薬、抗悪
性腫瘍薬、抗肥満薬、食欲抑制薬、降圧薬、抗ムスカリン薬、抗ミコバクテリア薬、抗新
生物薬、免疫抑制薬、抗甲状腺薬、抗菌薬、抗ウイルス薬、不安解消薬（催眠薬および神
経弛緩薬）、アストリンゼント、アドレナリン性β受容体遮断薬、血液製剤および代用血
漿、心筋変性力薬、コントラスト媒質、コルチコステロイド、咳抑制薬（去痰薬および粘
液破壊薬）、診断薬、診断像形成薬、利尿薬、ドーパミン作用薬（抗パーキンソン氏病薬
）、止血薬、免疫薬、リピッド調節薬、筋肉弛緩薬、副交感神経刺激興奮薬、副甲状腺カ
ルシトニンおよびビホスホネート類、プロスタグランジン、放射性医薬、性ホルモン（ス
テロイド類を含む）、抗アレルギー薬、興奮薬および食欲減退物質、交感神経興奮薬、甲
状腺薬、血管拡張剤およびキサンチン類、白内障治療剤、副腎皮質ホルモン剤、を含む各
種既知薬物類から選ぶことができる。好ましい薬物としては、水に低溶解度で経口投与お



(66) JP 2009-82902 A 2009.4.23

10

20

30

40

50

よび注射剤を意図するものが挙げられる。これらのクラスの薬物類の記載および各クラス
に含まれるリストは、「Ｍａｒｔｉｎｄａｌｅ， Ｔｈｅ Ｅｘｔｒａ Ｐｈａｒｍａｃｏ
ｐｏｅｉａ ， 第２９版、Ｔｈｅ Ｐｈａｒａｃｅｕｔｉｃａｌ Ｐｒｅｓｓ，Ｌｏｎｄｏ
ｎ，１９８９ 」に見い出すことができる。これらの薬物は市販されており、または当該
技術分野で既知の方法で製造できる。
【０３２１】
　この発明を実施する上で有用な薬物の具体例としては、１７－α－プレグノ－２，４－
ジエン－２０－イノ－〔２，３－ｄ〕－イソキサゾール－１７－オール（ダナゾール）、
タクロリムス水和物、プロゲステロン、トラニラスト、ベンズブロマロン、メフェナム酸
、〔６－メトキシ－４－（１－メチルエチル）－３－オキソ－１，２－ベンズイソチアゾ
ール－２（３Ｈ）－イル〕メチル２，６－ジクロロベンゾエート１，１－ジオキシド（Ｗ
ＩＮ ６３，３９４）、３－アミノ－１，２，４－ベンゾトリアジン－１，４－ジオキシ
ド（ＷＩＮ ５９，０７５）、ピポサルファム、ピポサルファン、カプトテシン、アセト
ミノフェン、アセチルサリチル酸、アミオダロン、コレスチフミン、コレスチポール、ク
ロモリンナトリウム、アルブテロール、スクラルフェート、スルファサラジン、ミノキシ
ジル、テンパゼパム、アルプラゾラム、プロポキシフェン、オーラノフィン、エリスロマ
イシン、サイクロスポリン、アシクロビア、ガンシクロビア、エトポサイド、メファラン
、メトトリキセート、ミノキサントロン、ダウノルビシン、ドキソルビシン、メガステロ
ール、タモキシフェン、メドロキシプロゲステロン、ナイスタチン、テルブタリン、アン
ホテリシンＢ、アスピリン、イブプロフェン、ナプロキセン、インドメタシン、ジクロフ
ェナック、ケトプロフェン、フルビプロフェン、ジフルミサール、エチル－３，５－ジア
セトアミド－２，４，６－トリヨードベンゾエート（ＷＩＮ ８８８３）、エチル（３，
５－ビス（アセチルアミノ）－２，４，６－トリヨードベンゾイルオキシ）アセテート（
ＷＩＮ １２，９０１）およびエチル－２－（３，５－ビス（アセチルアミノ）－２，４
，６－トリヨードベンゾイルオキシ）アセテート（ＷＩＮ １６，３１８）が代表的なも
のとして挙げられる。
【０３２２】
　この発明の好ましい形態では、薬物がダナゾール（Ｄａｎａｚｏｌ）またはタクロリム
ス水和物のような免疫抑制剤、トラニラストのような抗アレルギー薬、プロゲステロンの
ようなステロイド、抗ウイルス薬、抗悪性腫瘍薬または抗炎症薬である。
【０３２３】
　特に好ましい安定化剤・分散剤（界面活性剤）としては、ドデシルベンゼンスルホン酸
ナトリウム、ドデシル硫酸ナトリウム、テトラデシル硫酸ナトリウム、ペンタデシル硫酸
ナトリウム、オクチル硫酸ナトリウム、オレイン酸ナトリウム、ラウリル酸ナトリウム、
ステアリン酸ナトリウム、ステアリン酸カルシウム、Ｔｗｅｅｎ２０およびＴｗｅｅｎ８
０（これらは、ＩＣＩ Ｓｐｅｃｉａｌｔｙ Ｃｈｅｍｉｃａｌｓ から入手できる、ポリ
オキシエチレンソルビタン脂肪酸エステル類である）、ポリビニルピロリドン、チロキサ
ポール、プルロニック（Ｐｌｕｒｏｎｉｃ）Ｆ６８およびＦ１０８（これらは、ＢＡＳＦ
から入手できるエチレンオキシドとプロピレンオキシドのブロックコポリマーである）、
テトロニック（Ｔｅｔｒｏｎｉｃ）９０８（Ｔ９０８）（これは、ＢＡＳＦから入手でき
る、エチレンジアミンへのエチレンオキシドおよびプロピレンオキシドの連続付加物由来
の４官能性ブロックコポリマーである）、デキストラン、レシチン、エーロゾル（Ａｅｒ
ｏｓｏｌ）ＯＴ（これは、Ａｍｅｒｉｃａｎ Ｃｙａｎａｍｉｄ から入手できる、スルホ
コハク酸ナトリウムのジオクチルエステルである）、デュポノール（Ｄｕｐｏｎｏｌ）Ｐ
（これは、ＤｕＰｏｎｔから入手できる、ラウリル硫酸ナトリウムである）、トリトン（
Ｔｒｉｔｏｎ）Ｘ－２００（これは、Ｒｏｈｍ ａｎｄ Ｈａａｓ から入手できる、アル
キルアリールポリエーテルスルホネートである）、カーボワックス（Ｃａｒｂｏｗａｘ）
３３５０および９３４（これらは、Ｕｎｉｏｎ Ｃａｒｂｉｄｅ から入手できる、ポリエ
チレングリコール類である）、クロデスタ（Ｃｒｏｄｅｓｔａ）Ｆ－１１０（これは、Ｃ
ｒｏｄａ Ｉｎｃ．から入手できる、シュークロースステアレートおよびシュークロース
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ジステアレートの混合物である）、クロデスタ５Ｌ－４０（これはＣｒｏｄａ Ｉｎｃ．
から入手できる）、ならびにＳＡ９０ＨＣＯ〔これは、Ｃ18Ｈ37ＣＨ2－（ＣＯＮ（ＣＨ3

）ＣＨ2（ＣＨＯＨ）4ＣＨ2ＯＨ）2である〕、また、塩化ベンゼトニウム、塩化ベンザル
コニウム等の４級アミン系界面活性剤やポリオキシエチレン高級アルコールエーテル類、
グリセリン脂肪酸エステル類、ポリオキシエチレン硬化ヒマシ油、ポリオキシエチレン脂
肪酸エステル、ポリオキシエチレンノニルフェニルエーテル、ポリオキシエチレンオクチ
ルフェニルエーテル、ソルビタン脂肪酸エステル、プロピレングリコール脂肪酸エステル
、脂肪酸ポリエチレングリコール、ポリグリセリン脂肪酸エステル、ショ糖脂肪酸エステ
ル等の非イオン性界面活性剤類が挙げられる。目的の生体摂取物微粒子及び析出反応に応
じて使い分ければよい。
【０３２４】
　水溶性高分子としては、メチルセルロース、エチルセルロース、プロピルメチルセルロ
ース、プロピルセルロース、カルボキシメチルセルロース、ポリビニルアルコール、ポリ
ビニルピロリドン等を挙げることできる。
本発明における該薬物の含有量は、特に制限はない。高濃度の懸濁液を作り、使用濃度に
合わせて希釈して製剤とする事も可能である。
【０３２５】
　安定剤としては、エデト酸ナトリウム、亜硫酸ナトリウム、亜硫酸水素ナトリウム、チ
オ硫酸ナトリウム、ジブチルヒドロキシトルエン、トコフェロールなどを挙げることがで
きる。
【０３２６】
　保存剤としては、パラオキシ安息香酸エステル、クロロブタノール、フェニルエチルア
ルコール、塩化ベンザルコニウム、塩化ベンゼトニウム、グルコン酸クロルヘキシジン、
アルキルポリアミノエチルグリシン類、ソルビン酸などが挙げることができる。
【０３２７】
　ｐＨ調整剤としては、塩酸、硫酸、酢酸、乳酸、クエン酸、酒石酸、リンゴ酸、リン酸
、ホウ酸、水酸化ナトリウム、水酸化カリウム、水酸化カルシウム、モノエタノールアミ
ン、ジエタノールアミン、ジエチルアミン、アンモニア及びこれらの塩類などを挙げるこ
とができる。
【０３２８】
　等張化剤としては、塩化ナトリウム、塩化カリウム、塩化カルシウム、マンニトール等
を挙げることができる。
【０３２９】
　本発明における上記生体摂取物微粒子原料を少なくとも１種類含む流体に用いる溶媒と
しては、超純水やイオン交換水などの水と、目的に応じてメチルアルコール、エチルアル
コール、アセトン、ジメチルホルムアミド、ジメチルアセトアミド、ジメチルスルホキシ
ドのような水混和性有機溶剤、オクタン、シクロヘキサン、ベンゼン、キシレン、ジエチ
ルエーテル、酢酸エチルのような水不混和性有機溶剤を、目的に応じ適宜選んで実施でき
る。
【０３３０】
　なお、本発明の生体摂取物微粒子は、生体に摂取する事を目的とするものであれば特に
限定されないが、例えば医薬品における薬物のように生体内に吸収し、生体内での効果を
発現させる事を目的とするものや、造影剤としての硫酸バリウムのような、体内を通過さ
せるものやドラッグデリバリーシステムにおける薬物成分の運搬用物質、または化粧料の
ように、生体皮膚に塗布するもの、及び食品と上記物質の中間体などが挙げられる。
【０３３１】
　微粒子の析出反応は、図１（Ａ）に示す装置の、近接・離反可能に互いに対向して配設
され、少なくとも一方が他方に対して回転する処理用面１，２間で強制的に均一混合しな
がら起こる。
【０３３２】
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　まず、一つの流路である第１導入部ｄ１より、上記の第１溶媒を含む溶液を、近接・離
反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が他方に対して回転する処理用面１，
２間に導入して、この処理用面間に第１流体膜を作る。
【０３３３】
　次いで別流路である第２導入部ｄ２より、第１溶媒よりも溶解度の低い第２溶媒となり
うる溶媒を、上記処理用面１，２間に作られた第１流体膜に直接導入する。
【０３３４】
　上記のように、流体の供給圧と回転する処理用面の間にかかる圧力との圧力バランスに
よって距離を固定された処理用面１，２間にて、第１溶媒を含む溶液と第２溶媒とが混合
され、微粒子の析出反応を行う事が出来る。
【０３３５】
　なお、処理用面１，２間にて上記反応を行う事が出来れば良いので、上記とは逆に、第
１導入部ｄ１より第２溶媒を導入し、第２導入部ｄ２より第１溶媒を含む溶液を導入する
ものであっても良い（下記の例においても同じ）。つまり、各溶媒における第１、第２と
いう表現は、複数存在する溶媒の第ｎ番目であるという、識別のための意味合いを持つに
過ぎないものであり、第３以上の溶媒も存在し得る。
【０３３６】
　前述のように、第１導入部ｄ１、第２導入部ｄ２以外に第３導入部ｄ３を処理装置に設
けることもできるが、この場合にあっては、例えば各導入部から、第１溶媒を含む溶液、
第２溶媒、安定化剤・分散剤を含む溶液をそれぞれ別々に処理装置に導入することが可能
である。そうすると、各溶液の濃度や圧力を個々に管理することができ、析出反応をより
精密に制御することができる。第４以上の導入部を設けた場合も同様であって、このよう
に処理装置へ導入する流体を細分化できる。
【０３３７】
　次に、中和反応またはｐH変化により生体摂取物微粒子を析出させる方法について述べ
る。以下の方法は、生体摂取物微粒子原料を流体中において中和反応またはｐH変化によ
り析出させて生体摂取物微粒子を製造するに際して、上記の流体を、近接・離反可能に互
いに対向して配設され、少なくとも一方が他方に対して回転する処理用面の間にできる薄
膜流体とするものであり、当該薄膜流体中において中和反応またはｐH変化により生体摂
取物微粒子を析出させることを特徴とする。
【０３３８】
　以下、本発明の具体例として、造影剤として生体内に摂取する、硫酸バリウム生体摂取
物微粒子を例としてより詳細に説明する。しかし、本発明はこの例にとらわれるものでは
ない。
【０３３９】
　この反応は、図１（Ａ）に示す装置の、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少
なくとも一方が他方に対して回転する処理用面１，２間で強制的に均一混合しながら起こ
る。
【０３４０】
　まず、一つの流路である第１導入部ｄ１より、第１流体として塩化バリウムや水酸化バ
リウムまた、酢酸バリウム等の水溶性バリウム塩の溶液を少なくとも１種類含む第一の流
体を、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が他方に対して回転す
る処理用面１，２間に導入して、この処理用面間に第１流体膜を作る。
【０３４１】
　次いで別流路である第２導入部ｄ２より、第２流体として、硫酸や硫酸アンモニウムな
どの水溶性硫酸化合物溶液を少なくとも１種類含む第二の流体を、上記処理用面１，２間
に作られた第１流体膜に直接導入する。
【０３４２】
　上記のように、流体の供給圧と回転する処理用面の間にかかる圧力との圧力バランスに
よって距離を制御された処理用面１，２間にて、薄膜流体中で第１流体と第２流体とが合
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流する。その薄膜流体中で第１流体と第２流体とが混合され、上記２種の物質を反応させ
る。より具体的には、中和反応またはｐH変化により、硫酸バリウム生体摂取物微粒子が
生成する反応を行うことが出来る。
【０３４３】
　次に、硫酸バリウム以外の生体摂取物微粒子を得る方法の場合を説明する。
【０３４４】
　ここで、上記で例示した硫酸バリウムの析出に関係する最も単純な化学反応式(イオン
反応式)は以下のようになる。
【０３４５】
（イオン反応式）
　Ba2+ + SO4

2- → BaSO4
【０３４６】
　本発明における中和反応とは一般的に言われる最も基本的な酸塩基反応としての中和反
応、つまり酸と塩基における、双方の性質を打ち消しあうとともに水と塩が生成する中和
反応と、上記イオン反応式における陽イオン性物質としての2+と陰イオン性の物質として
のSO4

2-が反応しBaSO4のような物質を生成する反応を含む。また、この場合の酸と塩基の
定義はアレニウスの定義であっても、ブレンステッド・ローリーの定義であっても、ルイ
スの定義であっても良い。
【０３４７】
　ここで、用いる陽イオン性物質もしくは陰イオン性物質を変更する事で、目的の物質を
変更して得られる。陽イオン性物質もしくは陰イオン性物質は特に限定されず、Na+やCl-
のような単原子イオンであっても良いし、NH4+やCH3COO-のような多原子イオンであって
も良い。さらに錯イオンであっても良い。また、特に医薬用薬物などに多く見られるよう
な、有機物における構造の一部が溶液中でイオン化したものでも実施できる。
【０３４８】
　なお、第１流体と第２流体の両方に同一のイオンが含まれたものであっても良い。
【０３４９】
　また、上記の中和反応が行われる際に、溶媒のｐHの変化を伴うものでも良い。
【０３５０】
　本発明で得られる生体摂取物微粒子の粒子径や単分散度、又は結晶型の制御は、処理用
面１，２の回転数や処理用面１，２間の距離、及び、薄膜流体の流速や温度又は原料濃度
等を変えることにより調節することができる。
【０３５１】
　本発明で得られる生体摂取物微粒子は、所望の粒度分布／粒子径分布を成しており、結
晶化度が、得られた該粒子の合計質量を基準として５０％以上であり、かつ、該粒子を含
む液は、その調製後長時間にわたり凝集沈殿または粒子凝集を示さない安定な分散体であ
る。また、対向して配設された処理用面の間隔は自由に調整可能であるため、粒子径コン
トロールが可能であり、処理用面の少なくとも一方が他方に対して回転することにより、
結晶形を自由にコントロール可能である。
【０３５２】
　また、この発明で得られた分散体は安定であり、この分散体は液体分散媒質と前記生体
摂取物微粒子からなる。そして、本発明の生体摂取物微粒子又は該粒子を含有する分散体
に、薬学的に許容されるキャリヤを混合して医薬組成物を得ることができる。
【０３５３】
　なお、下記実施例のようにこの分散体を懸濁点眼薬液として用いる場合にあっては、薬
物の物性にもより、溶解しないことが前提となるが、ｐＨ３～９であることが好ましく、
より好ましくはｐＨ３.０～６．５である。これ以外の範囲では、目に対する刺激が大き
くなるため、好ましくない。
【０３５４】
　上記得られた生体摂取物微粒子の、粒度分布／粒子径分布の９０％粒径は５００ｎｍ（
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つまり、５００ｎｍより大きな粒子径を示す粒子が粒子全体に占める割合の１０％未満で
ある）以下であることが好ましい。粒度分布／粒子径分布の９０％粒径を５００ｎｍ以下
とすることにより、粗大粒子が核となり、凝集する現象を防止し、表面積が増大し、見掛
けの溶解度が高まるため、懸濁点眼液における有効成分の角膜透過性が向上する。
【０３５５】
　濾過滅菌の観点から見ると、懸濁点眼液剤の粒度分布／粒子径分布の９０％粒径を好ま
しくは２２０nm以下とすることで、濾過滅菌が可能となり、従来技術に比して安価に無菌
化することが出来る。
【０３５６】
　濾過滅菌フィルターは、市販されている無菌保証されたフィルターであれば種々の材質
のフィルターを使用することが出来る。材質として例えば、酢酸セルロース、ポリカーボ
ネート、ポリフッ化ビニリデン（ＰＶＤＦ）等があげられる。
【０３５７】
　フィルターの細孔の大きさは、好ましくは０.４５μｍ以下であり、更に好ましくは０.
２２μｍ以下のものが使用される。上記範囲より大きな粒度分布／粒子径分布の場合には
、濾過用フィルターが目詰まりを起こしたり、収率が低下するため好ましくない。
【０３５８】
　本発明における懸濁点眼液は、界面活性剤及び／或いは水溶性高分子を加え、該薬物粒
子のゼータ電位の絶対値を２０ｍＶ～１５０ｍＶの範囲とすることにより、分散安定性を
良好にできる。ゼータ電位の調整に用いる界面活性剤・水溶性高分子の量は、ｐＨによっ
ても異なるが懸濁点眼液中で０.０５％～３％の範囲であることが好ましい。
【０３５９】
　このようにして、平均一次粒子径が0.5～10000nmで、好ましくは１～500nm、より好ま
しくは30～200nmの生体摂取物微粒子が分散された水系分散液（懸濁液）を作製すること
ができる。さらに、生体摂取物微粒子原料を含む溶液に上記の分散剤を添加した場合には
、表面に分散剤が配位された生体摂取物微粒子が分散された水系分散液（懸濁液）を作製
することができ、得られた生体摂取物微粒子の再分散性が非常に良くなる。また、製造工
程におけるコンタミネーションが少なく、結晶を析出させる場合にはその結晶化度を高く
コントロールできるため、医薬品や化粧品のような生体摂取を目的とする生体摂取物微粒
子を得る場合には特に都合の良い製造方法である。
【０３６０】
　なお、本明細書で使用する「粒子サイズ」とは、当該技術分野で周知の通常の粒子径測
定法、例えば、動的光散乱法・レーザー回折方式などによって測定されるような平均粒子
径をいう。
【０３６１】
　処置用薬物の有効用量レベルは、投与する特定の組成物および方法に対する所望の治療
応答を得るための有効量である。従って、選ばれた用量レベルは、特定の薬物、所望の治
療効果、投与経路、所望の処置持続時間および他の因子に依存する。記載したように、こ
の発明の医薬組成物は下記実施例で具体的に説明するような驚くべき高い生体内吸収率を
示すものであり、大変有益である。
【０３６２】
　この発明の医薬組成物は、経口および静注をはじめとする非経口投与法において特に有
用であるものと考えられる。従来は静注できなかった難水溶性薬物も、本発明によって安
全に投与できることが期待される。さらに、生体利用効率が乏しいため経口投与できなか
った薬物も本発明により有効に投与可能である。
【０３６３】
　以下本発明について実施例を掲げて更に詳しく説明するが、本発明はこれらの実施例の
みに限定されるものではない。
【０３６４】
　尚、以下の実施例において、「中央から」というのは、前述した、図１（Ａ）に示す処
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理装置の「第１導入部ｄ１から」という意味であり、第１流体は、前述の第１被処理流動
体を指し、第２流体は、上述した、図１（Ａ）に示す処理装置の「第２導入部ｄ２から導
入される、前述の第２被処理流動体を指す。
【０３６５】
（実施例Ｄ１）ダナゾール粒子の製造
図１（Ａ）に示すように、対向して配設された近接・離反可能な処理用面をもつ、少なく
とも一方が他方に対して回転する処理用面１，２の間にできる薄膜流体中で、均一に拡散
・攪拌・混合する反応装置を用いて、薬物を溶解している水溶液とその薬物に対して溶解
度の低い溶液と高分子分散剤又は安定化剤の混合液を、薄膜流体中で晶析反応を行う。
【０３６６】
　中央から第１流体として０．１%Tween８０水溶液を供給圧力／背圧力＝０．０２MPa／
０．０１MPa、回転数１０００ｒｐｍ、送液温度３５℃で送液し、粉末ダナゾールをエタ
ノールで溶解した液を第２流体として１０ｍL／ｍｉｎで処理用面間に導入した。第１流
体と第２流体は薄膜内で混合され、ダナゾール分散溶液が処理用面より３０ｇ／ｍｉｎで
吐出された。
【０３６７】
　回収したダナゾール分散溶液を、動的光散乱法を測定原理とする粒度分布測定装置〔日
機装(株)製の商品名マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒
子径（体積）は６５ｎｍであり、その粒度分布／粒子径分布のCV値は１７％であった。ま
た、回収したダナゾール分散溶液にエタノールを加え溶解し、パーティクルカウンター〔
リオン(株)製の商品名　パーティクルカウンターＫＳ６５〕にて異物混入を確認したとこ
ろ、１ｍＬ中に１０μｍ以上のものが１３個、２５μｍ以上の粒子は1個であった(０．０
５％ダナゾール溶液)。
【０３６８】
　次に、回収したダナゾール分散溶液を乾燥し、Ｘ線回折・示差走査熱量計ＤＳＣおよび
フーリエ変換赤外分光光度計ＦＴ-ＩＲにて物質の同定をおこなったところ、ダナゾール
原末と一致し、結晶化度８０％を得た。
【０３６９】
上記、本発明微粒子（平均粒子径６５ｎｍ）をナノサスペンジョンとしてイヌに投与した
場合の生物学的利用率（ＢＡ）が９２．９％であった。これは、市販品（平均粒子径：１
０μｍ）を懸濁液として投与した場合の生物学的利用率（ＢＡ）が５．１％であったこと
からして、大幅に生体内吸収率が上昇したといえる。
【０３７０】
　微細化に要したエネルギー量は、本願出願人が製造した粉砕機SS5-100にて粉砕を行っ
たものと比較すると、３２０００分の１となった。
【０３７１】
　次に条件を変え、中央から第１流体として０．１%Tween８０水溶液を供給圧力／背圧力
＝０．１０MPa／０．０２MPa、回転数１０００ｒｐｍ、送液温度３５℃で送液し、粉末ダ
ナゾールをエタノールで溶解した液を第２流体として１０ｍL／ｍｉｎで処理用面間に導
入した。第１流体と第２流体は薄膜内で混合され、ダナゾール分散溶液が処理用面より７
０ｇ／ｍｉｎで吐出された。
【０３７２】
　回収したダナゾール分散溶液を、動的光散乱法を測定原理とする粒度分布測定装置〔日
機装(株)製の商品名マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒
子径（体積）は１３５ｎｍであり、その粒度分布／粒子径分布のCV値は１９％であった。
【０３７３】
　次に、回収したダナゾール分散溶液を乾燥し、Ｘ線回折・示差走査熱量計ＤＳＣおよび
フーリエ変換赤外分光光度計ＦＴ-ＩＲにて物質の同定をおこなったところ、ダナゾール
原末と一致し、結晶化度７５％を得た。
【０３７４】
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　更に条件を変え、中央から第１流体として水を供給圧力／背圧力＝０．０２MPa／０．
０１MPa、回転数１０００ｒｐｍ、送液温度３５℃で送液し、粉末ダナゾールをTween８０
混和エタノールで溶解した液を第２流体として１０ｍL／ｍｉｎで処理用面間に導入した
。第１流体と第２流体は薄膜内で混合され、ダナゾール分散溶液が処理用面より３０ｇ／
ｍｉｎで吐出された。
【０３７５】
　回収したダナゾール分散溶液を、動的光散乱法を測定原理とする粒度分布測定装置〔日
機装(株)製の商品名マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒
子径(体積)は７８ｎｍであり、その粒度分布／粒子径分布のCV値は１８％であった。
【０３７６】
　次に、回収したダナゾール分散溶液を乾燥し、Ｘ線回折・示差走査熱量計ＤＳＣおよび
フーリエ変換赤外分光光度計ＦＴ-ＩＲにて物質の同定をおこなったところ、ダナゾール
原末と一致し、結晶化度８２％を得た。
【０３７７】
（実施例Ｄ２）タクロリムス水和物粒子の製造
　中央から第１流体として０．１%Tween８０水溶液を供給圧力／背圧力＝０．０２MPa／
０．０１MPa、回転数２０００ｒｐｍ、送液温度３０℃で送液し、タクロリムス水和物を
エタノールで溶解した液を第２流体として１０ｍL／ｍｉｎで処理用面間に導入した。第
１流体と第２流体は薄膜内で混合され、タクロリムス水和物分散溶液が処理用面より３０
ｇ／ｍｉｎで吐出された。
【０３７８】
　回収したタクロリムス水和物分散溶液を、動的光散乱法を測定原理とする粒度分布測定
装置〔日機装(株)製の商品名マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ
、平均粒子径（体積）は１１６ｎｍであり、その粒度分布／粒子径分布のCV値は１６％で
あった。
【０３７９】
　次に、回収したタクロリムス水和物分散溶液を乾燥し、Ｘ線回折・示差走査熱量計ＤＳ
Ｃおよびフーリエ変換赤外分光光度計ＦＴ-ＩＲにて物質の同定をおこなったところ、タ
クロリムス水和物原末と一致し、結晶化度９０％を得た。
【０３８０】
　次に条件を変え、中央から第１流体として０．１%Tween８０水溶液を供給圧力／背圧力
＝０．０２MPa／０．０１MPa、回転数1０００ｒｐｍ、送液温度３０℃で送液し、タクロ
リムス水和物をエタノールで溶解した液を第２流体として１０ｍL／ｍｉｎで処理用面間
に導入した。第１流体と第２流体は薄膜内で混合され、タクロリムス水和物分散溶液が処
理用面より２０ｇ／ｍｉｎで吐出された。
【０３８１】
　回収したタクロリムス水和物分散溶液を、動的光散乱法を測定原理とする粒度分布測定
装置〔日機装(株)製の商品名マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ
、平均粒子径(体積)は９８ｎｍであり、その粒度分布／粒子径分布のCV値は１３％であっ
た。
【０３８２】
　次に、回収したタクロリムス水和物分散溶液を乾燥し、Ｘ線回折・示差走査熱量計ＤＳ
Ｃおよびフーリエ変換赤外分光光度計ＦＴ-ＩＲにて物質の同定をおこなったところ、タ
クロリムス水和物原末と一致し、結晶化度９５％を得た。
【０３８３】
（実施例Ｄ３）トラニラスト粒子の製造
　中央から第１流体として水を供給圧力／背圧力＝０．０２MPa／０．０１MPa、回転数1
０００ｒｐｍ、送液温度２７℃で送液し、Tween８０を添加したｐＨ13の水酸化カリウム
溶液にトラニラストを溶解した液を第２流体として１０ｍL／ｍｉｎで処理用面間に導入
した。第１流体と第２流体は薄膜内で混合され、トラニラスト分散溶液が処理用面より３



(73) JP 2009-82902 A 2009.4.23

10

20

30

40

50

０ｇ／ｍｉｎで吐出された。
【０３８４】
　回収したトラニラスト水和物分散溶液を、動的光散乱法を測定原理とする粒度分布測定
装置〔日機装(株)製の商品名マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ
、平均粒子径（体積）は１２０ｎｍであり、その粒度分布／粒子径分布のCV値は１５％で
あった。
【０３８５】
　次に、回収したトラニラスト分散溶液をセルロース透析チューブにて純水で透析を行い
塩を取り除いた後、乾燥し、Ｘ線回折・示差走査熱量計ＤＳＣおよびフーリエ変換赤外分
光光度計ＦＴ-ＩＲにて物質の同定をおこなったところ、トラニラスト原末と一致し、結
晶化度８６％を得た。
【０３８６】
上記、本発明微粒子（平均粒子径１２０ｎｍ）をO/Wクリーム製剤とし、テストスキン（
ＬＳＥ－ｈｉｇｈ）を用いて８時間に亘る皮膚透過性試験を行ったところ、原末(平均粒
子径４５μｍ)と比較して５倍の透過性を示した。
【０３８７】
（実施例Ｄ４～Ｄ７）硫酸バリウムの析出
　図１（Ａ）に示すように、対向して配設された近接・離反可能な処理用面をもつ、少な
くとも一方が他方に対して回転する処理用面１，２の間にできる薄膜流体中で、均一に拡
散・攪拌・混合する反応装置を用いて、塩化バリウム水溶液と硫酸ナトリウム水溶液を、
薄膜流体中で中和反応させて、硫酸バリウムの析出を行う。
【０３８８】
（実施例Ｄ４）
中央から第１流体として25％硫酸ナトリウム水溶液を、供給圧力／背圧力＝０．０２MPa
／０．０１MPa、回転数５００ｒｐｍ、送液温度２５℃で送液し、17％塩化バリウム水溶
液を第２流体として１０ｍL／ｍｉｎで処理用面間に導入した。第１流体と第２流体は薄
膜内で混合され、硫酸バリウム分散溶液が処理用面より２０mL／ｍｉｎで吐出された。
【０３８９】
次に、この分散体より透析チューブを用いて不純物を除去し、透過型電子顕微鏡（ＴＥＭ
） を用いて、この分散液中の硫酸バリウム微粒子を観察した。そこから無作為に１００
個の粒子を選んで平均一次粒子径を測定したところ、５０nmであった。
【０３９０】
　さらに、その硫酸バリウム分散体を真空凍結乾燥して得られた粉末状の硫酸バリウム微
粒子を再びイオン交換水に投じて、高速撹拌型分散機（商品名：クレアミックス、エム・
テクニック社製）にて攪拌したところ、再び硫酸バリウム微粒子分散物を得、平均一次粒
子径は真空凍結乾燥前と同じ、平均一次粒子径５０nmであり、得られた硫酸バリウム微粒
子粉体の再分散性が良いことを確認した。
【０３９１】
　実施例Ｄ５からＤ７については、実施例Ｄ１と同様の硫酸ナトリウム水溶液と塩化バリ
ウム水溶液をもちいて、回転数、供給圧力、背圧力を変化させて硫酸バリウム粒子分散体
及び硫酸バリウム粉体を得た。
【０３９２】
（比較例Ｄ１）
前記硫酸ナトリウム水溶液をクレアミックス（エム・テクニック社製）を用いて攪拌しな
がら、前記塩化バリウム水溶液を加えて硫酸バリウム微粒子分散体を形成した。この時ク
レアミックスの回転数は２００００ｒｐｍで３０ 分間撹拌を行った。平均一次粒子径９
００nm の硫酸バリウム微粒子分散液を得た。また、実施例と同様に再分散性を確認した
が、再分散後は粒子径１７００nmとなり、真空凍結乾燥前よりも強く凝集していた。上記
の結果を表３に示す。なお、表中の実施例４～７及び比較例１は、それぞれ上記実施例Ｄ
４～Ｄ７及び比較例Ｄ１と読み替えるものとする。
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【０３９３】
【表３】

【０３９４】
（実施例Ｄ８～Ｄ１０）フルオロメトロン懸濁点眼液の製造
　中央から第１流体として0.05%Ｔｗｅｅｎ80溶液を回転数１００～１０００ｒｐｍ、送
液温度２５℃で送液し、フルオロメトロンをピリジンに溶解した液を第２流体として処理
用面間に導入した。第１流体と第２流体は薄膜内で混合され、フルオロメトロン懸濁液が
処理用面より吐出された。回収したフルオロメトロン懸濁液を、動的光散乱法を測定原理
とする粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品名マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用
いて測定した。回収したフルオロメトロン懸濁液を乾燥し、Ｘ線回折・示差走査熱量計Ｄ
ＳＣおよびフーリエ変換赤外分光光度計ＦＴ-ＩＲにて物質の同定をおこなったところ、
フルオロメトロン原末と一致した。
【０３９５】
　一方、比較例Ｄ２およびＤ３は、フルオロメトロン原末を、ホモジナイザー（エムテク
ニック社製クレアミックス2.2Ｓ）を用い、20000rpmにて３０ｍｉｎ予備粉砕分散した。
比較例Ｄ１はその後更に、超薄膜式高速回転粉砕機（エムテクニック社製ＳＳ５-１００
）を用い、微細化処理し粉砕分散した。比較例Ｄ４についてはどちらの処理も行わず、原
末のｐＨ調製のみとした。そして、上記処理を行った原末を溶かした懸濁液を作成した。
上記の処理条件および粒度分布／粒子径分布測定結果を表４に示す。なお、表中の実施例
８～１０及び比較例２～４は、それぞれ上記実施例Ｄ８～Ｄ１０及び比較例Ｄ２～Ｄ４と
読み替えるものとする（表５～１０についても同じ）。
【０３９６】

【表４】

【０３９７】
＜濾過滅菌適性の確認＞
　上記の実施例Ｄ８～Ｄ１０、及び比較例Ｄ２～Ｄ４の六例の各試験液について、０.２
２μｍの細孔を有するＰＶＤＦフィルターを用いて、濾過滅菌処理を行った。濾過滅菌前
後のフルオロメトロン濃度をＨＰＬＣにて測定し、濾過滅菌処理のときの収率を求めた。
結果を表５に示す。
【０３９８】
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【表５】

【０３９９】
　また、０.４５μｍの細孔を有するＰＶＤＦフィルターを用いた場合の収率を表６に示
す。

【表６】

【０４００】
　次に、第１流体である0.05%Ｔｗｅｅｎ80溶液と第２流体であるフルオロメトロン溶解
した液(溶媒はアセトン)を０．２２μｍのフィルターにて無菌濾過後、回転数1００ｒｐ
ｍで、第一流体と第二流体の混合比を４：１、吐出流量を150ｍＬ/ｍｉｎとしたとき、平
均粒子径2.2μmの粒子を得た。比較例として、原末を乾熱滅菌後、ホモジナイザー（エム
テクニック社製クレアミックス2.2Ｓ：18000rpm、３０ｍｉｎ）および、超薄膜式高速回
転粉砕機（エムテクニック社製ＳＳ５-１００）を用いて微細化処理したものは、平均粒
子径2.1μｍであった。そして、本発明に係る方法の実施に要したエネルギー投下量は、
上記比較例に比べ、約30000分の１程度であった。
【０４０１】
（実施例Ｄ１１～Ｄ１３）ピレノキシン懸濁点眼液の製造
　中央から第１流体として０．０５ｍｏｌ/Ｌの硝酸水溶液を回転数１００～１０００ｒ
ｐｍ、送液温度２５℃で送液し、ピレノキシンを０．１ｍｏｌ/Ｌの水酸化ナトリウムに
溶解した液を第２流体として処理用面間に導入した。第１流体と第２流体は薄膜内で混合
され、ピレノキシン懸濁液が処理用面より吐出された。回収したピレノキシン懸濁液を透
析チューブにて、純水にて透析することで副生成物を除去し、動的光散乱法を測定原理と
する粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品名マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用い
て測定した。回収したピレノキシン懸濁液を乾燥し、Ｘ線回折・示差走査熱量計ＤＳＣお
よびフーリエ変換赤外分光光度計ＦＴ-ＩＲにて物質の同定をおこなったところ、ピレノ
キシン原末と一致した。
【０４０２】
　一方、比較例Ｄ５およびＤ６は、ピレノキシン原末を、ホモジナイザー（エムテクニッ
ク社製クレアミックス2.2Ｓ）を用い、18000rpmにて３０ｍｉｎ予備粉砕分散した。比較
例Ｄ１はその後更に、超薄膜式高速回転粉砕機（エムテクニック社製ＳＳ５-１００）を
用い、微細化処理し粉砕分散した。比較例Ｄ７についてはどちらの処理も行わず、原末の
ｐＨ調製のみとした。そして、上記処理を行った原末を溶かした懸濁液を作成した。
【０４０３】
　上記の処理条件および粒度分布／粒子径分布測定結果を表７に示す。
【０４０４】
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【０４０５】
　微細化に要したエネルギー量は、超薄膜式高速回転粉砕機（エムテクニック社製ＳＳ５
-１００）と比較すると、３．２×１０７分の１～３.２×１０４分の１となり、エネルギ
ー効率に優れている。
【０４０６】
　そして、実施例Ｄ１１～Ｄ１３については、ｐＨを３.０～５.５に調製した場合、中心
粒子径が８ｎｍ～９８ｎｍ、９０％粒径が８９ｎｍ～１８６ｎｍであった。
【０４０７】
＜光安定性試験＞
　上記の実施例Ｄ１１～Ｄ１３、及び比較例Ｄ５～Ｄ７の各試験液を１０ｍＬずつガラス
透明バイアルに入れ、光照射試験機にて２０００Ｌｕｘ・ｈｒの光源より光を照射した。
各バイアルの試験液を経時的にサンプリングし、ピレノキシン濃度をＨＰＬＣにて測定し
、ピレノキシンの残存割合（％）を評価した。結果を表８に示す。なお、表中の数値は実
験回数（Ｎ）３回の平均値である。

【表８】

【０４０８】
＜皮膚透過性試験＞
　横型２チャンバー拡散セル（有効面積有効面積０.３ｃｍ２，セル容積５ｍＬ，温度３
２℃）に、日本家兎より摘出した角膜を角膜上皮がドナー側となるよう固定した。
リザーバー液は、ｐＨ７.５のリン酸等張緩衝液とした。ドナー側に実施例Ｄ１、実施例
Ｄ２、及び比較例Ｄ１～比較例Ｄ３の各試験液をそれぞれ用いた。ドナー側に各試験溶液
を加えた時刻をゼロ時間目とし、経時的にリザーバー液をサンプリングした。サンプリン
グ液中のピレノキシン濃度をＨＰＬＣにて測定し、角膜を移行してきたピレノキシンを評
価した。結果を表９に示した。なお、表中の数値は実験回数（Ｎ）３回の平均値である。
【０４０９】
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【表９】

【０４１０】
＜濾過滅菌適性の確認＞
　上記の実施例Ｄ１１～Ｄ１３、及び比較例Ｄ５～Ｄ７の六例の各試験液について、０.
２２μｍの細孔を有するＰＶＤＦフィルターを用いて、濾過滅菌処理を行った。濾過滅菌
前後のピレノキシン濃度をＨＰＬＣにて測定し、濾過滅菌処理のときの収率を求めた。結
果を表８に示す。
【０４１１】
【表１０】

【０４１２】
（Ｅ）セラミックスナノ粒子
　以下に、本発明のセラミックスナノ粒子が生成する反応を説明する。
【０４１３】
　この反応は、図１（Ａ）に示す装置の、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少
なくとも一方が他方に対して回転する処理用面１，２間で強制的に均一混合しながら起こ
る。
【０４１４】
　まず、一つの流路である第１導入部ｄ１より、第１流体としてｐＨ調製剤を含む流体を
、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が他方に対して回転する処
理用面１，２間に導入して、この処理用面間に第１流体膜を作る。
【０４１５】
　次いで別流路である第２導入部ｄ２より、第２流体として、反応物であるセラミックス
原料を含む流体を、上記処理用面１，２間に作られた第１流体膜に直接導入する。
【０４１６】
　上記のように、流体の供給圧と回転する処理用面の間にかかる圧力との圧力バランスに
よって距離を固定された処理用面１，２間にて、第１流体と第２流体とが混合され、セラ
ミックス原料が加水分解されてセラミックスナノ粒子が生成する反応を行う事が出来る。
【０４１７】
　なお、処理用面１，２間にて上記反応を行う事が出来れば良いので、上記とは逆に、第
１導入部ｄ１より第２流体を導入し、第２導入部ｄ２より第１流体を導入するものであっ
ても良い。つまり、各溶媒における第１、第２という表現は、複数存在する溶媒の第ｎ番
目であるという、識別のための意味合いを持つに過ぎないものであり、第３以上の溶媒も
存在し得る。
【０４１８】
　得られるセラミックスナノ粒子の粒子径や単分散度、結晶型の制御は、処理用面１，２
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の回転数や処理用面１，２間の距離、及び、薄膜流体の流速や原料濃度、または温度など
を変えることにより調節することができる。
【０４１９】
　本発明により得られるセラミックスナノ粒子の粒度分布におけるCV値は5～40％、好ま
しくは10～20％である。
【０４２０】
　本発明のセラミックスナノ粒子の製造方法で得られるセラミックスナノ粒子は特に限定
されないが、例えば、アルミナ、ジルコニア、チタン酸バリウムからなるセラミックスナ
ノ粒子である。その他のセラミックスとしては、ゼオライト、酸化セリウムなどが挙げら
れる。
【０４２１】
　本発明のセラミックスナノ粒子の製造方法で用いられるセラミックス原料は特に限定さ
れないが、例えばAl、Ba、Mg、Ca、La、Fe、Si、Ti、Zr、Pb、Sn、Zn、Cd、As、Ga、Sr、
Bi、Ta、Se、Te、Hf、Mg、Ni、Mn、Co、S、Ge、Li、B、Ceの中から選ばれた少なくとも１
種の金属のアルコキシド、もしくは金属塩を用いる事ができる。
【０４２２】
　例えばアルミナナノ粒子の原料であれば、アルミニウムイソプロポキシドのようなアル
ミニウムアルコキシドや硝酸アルミニウム、酢酸アルミニウムのようなアルミニウム塩、
アルミン酸ナトリウムのようなアルミン酸アルカリ等を用いる事ができる。
【０４２３】
　セラミックス原料を溶解する溶媒、またはｐＨ調整剤を作製するための溶媒としては特
に限定されないが、イオン交換水やＲＯ水、超純水などの水やメタノールやエタノール、
イソプロピルアルコール（IPA）などのアルコールの他、トルエンやキシレンなどの有機
溶媒が例示できる。
【０４２４】
　また本発明において、セラミックス原料と混合するセラミックス原料は特に限定されな
いが、Ｍｇ（ＯＲ）2 ，Ｃａ（ＯＲ）2 ，Ｌａ（ＯＲ）3 ，Ｆｅ（ＯＲ）2 ，Ｓｉ（ＯＲ
）4 ，Ｔｉ（ＯＲ）4 ，Ｚｒ（ＯＲ）4（Ｒ はアルキル基を示す）等のような金属のアル
コキシドや、その他、Ｃｅ（ＮＯ3）3やＩｎ（ＮＯ3）3のような金属塩などを用いる事が
できる。
【０４２５】
　また、本発明においてセラミックス原料を加水分解する際にｐＨをコントロールするた
めのｐＨ調製剤は特に限定されないが、酸性の場合には塩酸、硝酸、硫酸などの無機酸や
クエン酸、酢酸などの有機酸などが用いられ、塩基性の場合には水酸化ナトリウムや水酸
化カリウムまたはアンモニア水溶液などが用いられる。場合によっては上記に例示したｐ
Ｈ調整剤を前記の溶媒で希釈、または溶解して使用できる。
【０４２６】
　前述のように、第１導入部ｄ１、第２導入部ｄ２以外に第３導入部ｄ３を処理装置に設
けることもできるが、この場合にあっては、例えば各導入部から、ｐＨ調製剤、セラミッ
クス原料の溶液、加水分解速度の調節剤をそれぞれ別々に処理装置に導入することが可能
である。そうすると、各溶液の濃度や圧力を個々に管理することができ、セラミックスナ
ノ粒子が生成する反応をより精密に制御することができる。第４以上の導入部を設けた場
合も同様であって、このように処理装置へ導入する流体を細分化できる。
【０４２７】
　以下本発明について実施例を掲げて更に詳しく説明するが、本発明はこれらの実施例の
みに限定されるものではない。
【０４２８】
　尚、以下の実施例において、「中央から」というのは、前述した、図１（Ａ）に示す処
理装置の「第１導入部ｄ１から」という意味であり、第１流体は、前述の第１被処理流動
体を指し、第２流体は、上述した、図１（Ａ）に示す処理装置の「第２導入部ｄ２から導
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入される、前述の第２被処理流動体を指す。
【０４２９】
（実施例Ｅ１）
　図１（Ａ）に示す近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が他方に
対して回転する処理用面１，２の間にできる、薄膜流体中で均一に攪拌・混合する反応装
置を用いて塩酸水溶液でｐＨ２に調製した水溶液を薄膜中でセラミックス原料を含むIPA
溶液水と合流させ、薄膜中で均一混合しながら加水分解反応を行う。
【０４３０】
　中央から第１流体として塩酸水溶液でｐＨ２に調製した水溶液を、供給圧力/背圧力=0.
30MPa/0.01MPa、回転数1000 rpmで送液しながら、第２流体として4％アルミニウムイソプ
ロポキシド/IPA溶液を10ml/minで処理用面１，２間に導入した。アルミナナノ粒子分散体
が処理用面より吐出された。
【０４３１】
　粒度分布を、レーザードップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品
名マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒子径は11ｎｍであ
り、その粒度分布のCV値は18％であった。
【０４３２】
（実施例Ｅ２）
　中央から第１流体として塩酸水溶液でｐＨ２に調製した水溶液を、供給圧力/背圧力=0.
10MPa/0.01MPa、回転数1000 rpmで送液しながら、第２流体として4％アルミニウムイソプ
ロポキシド/IPA溶液を10ml/minで処理用面１，２間に導入した。アルミナナノ粒子分散体
が処理用面より吐出された。
【０４３３】
　粒度分布を、レーザードップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品
名マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒子径は10ｎｍであ
り、その粒度分布のCV値は17％であった。
【０４３４】
（実施例Ｅ３）
　中央から第１流体として塩酸水溶液でｐＨ２に調製した水溶液を、供給圧力/背圧力=0.
30MPa/0.01MPa、回転数2000 rpmで送液しながら、第２流体として4％アルミニウムイソプ
ロポキシド/IPA溶液を10ml/minで処理用面１，２間に導入した。アルミナナノ粒子分散体
が処理用面より吐出された。
【０４３５】
　粒度分布を、レーザードップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品
名マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒子径は14ｎｍであ
り、その粒度分布のCV値は15％であった。
【０４３６】
（実施例Ｅ４）
　中央から第１流体として塩酸水溶液でｐＨ２に調製した水溶液を、供給圧力/背圧力=0.
30MPa/0.01MPa、回転数1000 rpmで送液しながら、第２流体として10％アルミニウムイソ
プロポキシド/IPA溶液を10ml/minで処理用面１，２間に導入した。アルミニウムナノ粒子
分散体が処理用面より吐出された。
【０４３７】
　粒度分布を、レーザードップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品
名マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒子径は11ｎｍであ
り、その粒度分布のCV値は19％であった。
【０４３８】
（比較例Ｅ１）
　塩酸水溶液でｐＨ２に調製した水溶液20gを、ビーカー内、140rpmで攪拌しながら、直4
％アルミニウムイソプロポキシド/IPA溶液20g投入した。アルミナナノ粒子分散体が得ら



(80) JP 2009-82902 A 2009.4.23

10

20

30

40

50

れた。
【０４３９】
　粒度分布を、レーザードップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品
名マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒子径は3200ｎｍで
あり、その粒度分布のCV値は140％であった。
【０４４０】
（比較例Ｅ２）
　塩酸水溶液でｐＨ２に調製した水溶液20gをビーカー内、140rpmで攪拌しながら、直10
％アルミニウムイソプロポキシド/IPA溶液20g投入した。アルミナナノ粒子分散体が得ら
れた。
【０４４１】
　粒度分布を、レーザードップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品
名マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒子径は5500ｎｍで
あり、その粒度分布のCV値は150％であった。
【０４４２】
上記の結果を表１１に示す。
【０４４３】
【表１１】

【０４４４】
　次に、図１（Ａ）に示す、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方
が他方に対して回転する処理用面１，２の間にできる、薄膜流体中で均一に攪拌・混合す
る反応装置を用いて硝酸亜鉛エタノール溶液を薄膜中でKOHエタノール溶液と合流させ、
薄膜中で均一混合しながら析出反応を行う。
【０４４５】
（実施例Ｅ５）
　中央から第１流体としてBYK-190/０．０８Ｎ ＫＯＨエタノール溶液を、供給圧力/背圧
力=0.0.6MPa/0.005MPa、回転数1000 rpm、送液温度23℃で送液しながら、第2流体として
硝酸亜鉛・６水和物のエタノール溶液を6 ml/minで処理用面１，２間に導入した。微粒子
分散液が処理用面１，２間より吐出された。
【０４４６】
　次に、得られた微粒子分散液を、１００万Ｇ×１０分間の条件で遠心分離して、微粒子
よりも軽い不純物を除去する操作を繰り返し行い、ついで、純水によって洗浄した後、透
過型電子顕微鏡（ＴＥＭ） を用いて、微粒子を観察した。そこから無作為に１００個の
粒子を選んで平均一次粒子径を測定したところ、１１ｎｍであった。得られた微粒子のＴ
ＥＭ写真を図３９に示す。また、得られた微粒子分散液を凍結乾燥し、得られた微粒子粉
体をＸ線回折装置（PANalytivacl社製の全自動多目的Ｘ線回折装置、Ｘ‘Pert　PRO　MPD
）にて解析した結果、得られた微粒子が酸化亜鉛微粒子である事を確認した。
【０４４７】
　さらに、得られた酸化亜鉛微粒子粉体を再びイオン交換水に投じて、高速撹拌型分散機
（商品名：クレアミックス、エム・テクニック社製）にて攪拌したところ、再び酸化亜鉛
微粒子分散物を得、平均一次粒子径は凍結乾燥前と同じ、平均一次粒子径１１ｎｍであり
、得られた酸化亜鉛微粒子粉体の再分散性が良いことを確認した。
【０４４８】
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（比較例Ｅ３）
　BYK-190/０．０８Ｎ ＫＯＨエタノール溶液１００gを、ビーカー内、溶液温度２３℃、
300rpmで攪拌しながら硝酸亜鉛・６水和物のエタノール溶液を２０g投入した。酸化亜鉛
微粒子分散液が得られた。
【０４４９】
　次に、得られた酸化亜鉛微粒子分散液を、１００万Ｇ×１０分間の条件で遠心分離して
、酸化亜鉛微粒子よりも軽い不純物を除去する操作を繰り返し行い、ついで、純水によっ
て洗浄した後、透過型電子顕微鏡（ＴＥＭ） を用いて、酸化亜鉛微粒子を観察した。そ
こから無作為に１００個の粒子を選んで平均一次粒子径を測定したところ、３８１ｎｍで
あった。
【０４５０】
　以上の事から、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が他方に対
して回転する処理用面間にできる、薄膜流体中で均一に攪拌・混合する反応装置を用いて
得られた酸化亜鉛微粒子は、ナノサイズの微粒子でありながら再分散性に優れていること
が明らかとなった。
【０４５１】
（Ｆ，Ｇ）半導体微粒子
　以下に、本発明の化合物半導体微粒子が生成する反応を説明する。
【０４５２】
　この反応は、図１（Ａ）に示す装置の、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少
なくとも一方が他方に対して回転する処理用面１，２間で強制的に均一混合しながら起こ
る。
【０４５３】
　まず、一つの流路である第１導入部ｄ１より、第１流体として半導体原料である元素を
有するイオンを少なくとも１種類含む第一の流体を、近接・離反可能に互いに対向して配
設され、少なくとも一方が他方に対して回転する処理用面１，２間に導入して、この処理
用面間に第１流体膜を作る。
【０４５４】
　次いで別流路である第２導入部ｄ２より、第２流体として、前記第一の流体に含まれる
イオンとは異なる種類の、半導体原料である元素を有するイオンを少なくとも1種類含む
第二の流体を、上記処理用面１，２間に作られた第１流体膜に直接導入する。
【０４５５】
　上記のように、流体の供給圧と回転する処理用面の間にかかる圧力との圧力バランスに
よって距離を固定された処理用面１，２間にて、第１流体と第２流体とが合流して薄膜流
体となる。その薄膜流体中で第１流体と第２流体とが混合され、上記２種のイオンを反応
させる。より具体的には、共沈・析出により化合物半導体微粒子が生成する反応を行うこ
とが出来る。
【０４５６】
　なお、処理用面１，２間にて上記反応を行うことが出来れば良いので、上記とは逆に、
第１導入部ｄ１より第２流体を導入し、第２導入部ｄ２より第１流体を導入するものであ
っても良い。つまり、各流体における第１、第２という表現は、複数存在する流体の第ｎ
番目であるという、識別のための意味合いを持つに過ぎないものであり、第３以上の流体
も存在し得る。
【０４５７】
　また、第１流体と第２流体のいずれかにのみ半導体原料である元素を有するイオンが含
まれたものであっても良い。そして、第１流体と第２流体の両方に同一のイオンが含まれ
たものであっても良い。
【０４５８】
　得られる化合物半導体微粒子の粒子径や単分散度、又は結晶型の制御は、処理用面１，
２の回転数や処理用面１，２間の距離、及び、薄膜流体の流速や温度又は原料濃度等を変
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えることにより調節することができる。
【０４５９】
　また上記第１流体として、有機溶媒に分散剤（下記に例示）と水とを加えた逆ミセル溶
液に、半導体原料である元素を有するイオンを少なくとも1種類含む水溶液を加えて得ら
れた第１の逆ミセル溶液と、上記第２流体として、前記第１の逆ミセル溶液に含まれるイ
オンとは異なる、半導体原料である元素を有するイオンを少なくとも1種類含む第２の逆
ミセル溶液とを用いても良い。つまり、逆ミセル法を用いて化合物半導体微粒子を作製す
ることもできる。
【０４６０】
　本発明の化合物半導体微粒子の製造方法で得られる化合物半導体微粒子は特に限定され
ないが、好ましくは、II-VI族化合物半導体、III-V族化合物半導体、IV族化合物半導体、
I-III-VI族化合物半導体のいずれかの化合物半導体微粒子、具体的には、ＺｎＯ 、Ｚｎ
Ｓ 、ＺｎＳｅ 、ＺｎＴｅ 、ＣｄＯ 、ＣｄＳ、ＣｄＭｎＳ 、ＣｄＳｅ 、ＣｄＭｎＳｅ
 、ＣｄＴｅ 、Ｃｄ ＭｎＴｅ 、ＨｇＳ 、ＨｇＳｅ 、ＨｇＴｅ 、ＩｎＰ 、ＩｎＡｓ 
、ＩｎＳｂ 、ＩｎＮ 、ＧａＮ 、ＧａＰ 、ＧａＡｓ 、ＧａＳｂ、ＴｉＯ２ 、ＷＯ３ 
、ＰｂＳ 、ＰｂＳｅ 、ＭｇＴｅ 、ＳｉＣ、ＳｉＧｅ、ＡｌＡｓ 、ＡｌＰ 、ＡｌＳｂ 
、ＡｌＳ、ＡｌＧａＡＳ、ＩｎＧａＡｓ、ＩｎＧａＰ、ＩｎＡｌＡｓ、ＩｎＧａＡｌＰ、
ＩｎＧａＡｓＰ、ＩｎＧａＮが挙げられる。
【０４６１】
さらに本発明の化合物半導体微粒子の製造方法で得られる化合物半導体微粒子は、炭素、
ケイ素、ゲルマニウム、錫等の周期表第１４族元素の単体、リン（黒リン）等の周期表第
１５族元素の単体、セレン、テルル等の周期表第１６族元素の単体、炭化ケイ素（ＳｉＣ
）等の複数の周期表第１４族元素からなる化合物、酸化錫（IV）（ＳｎＯ2）、硫化錫（I
I，IV）（Ｓｎ(II)Ｓｎ(IV)Ｓ3）、硫化錫（IV）（ＳｎＳ2）、硫化錫（II）（ＳｎＳ）
、セレン化錫（II）（ＳｎＳｅ）、テルル化錫（II）（ＳｎＴｅ）、硫化鉛（II）（Ｐｂ
Ｓ）、セレン化鉛（II）（ＰｂＳｅ）、テルル化鉛（II）（ＰｂＴｅ）等の周期表第１４
族元素と周期表第１６族元素との化合物、窒化ホウ素（ＢＮ）、リン化ホウ素（ＢＰ）、
砒化ホウ素（ＢＡｓ）、窒化アルミニウム（ＡｌＮ）、リン化アルミニウム（ＡｌＰ）、
砒化アルミニウム（ＡｌＡｓ）、アンチモン化アルミニウム（ＡｌＳｂ）、窒化ガリウム
（ＧａＮ）、リン化ガリウム（ＧａＰ）、砒化ガリウム（ＧａＡｓ）、アンチモン化ガリ
ウム（ＧａＳｂ）、窒化インジウム（ＩｎＮ）、リン化インジウム（ＩｎＰ）、砒化イン
ジウム（ＩｎＡｓ）、アンチモン化インジウム（ＩｎＳｂ）等の周期表第１３族元素と周
期表第１５族元素との化合物、硫化アルミニウム（Ａｌ2Ｓ3）、セレン化アルミニウム（
Ａｌ2Ｓｅ3）、硫化ガリウム（Ｇａ2Ｓ3）、セレン化ガリウム（Ｇａ2Ｓｅ3）、テルル化
ガリウム（Ｇａ2Ｔｅ3）、酸化インジウム（Ｉｎ2Ｏ3）、硫化インジウム（Ｉｎ2Ｓ3）、
セレン化インジウム（Ｉｎ2Ｓｅ3）、テルル化インジウム（Ｉｎ2Ｔｅ3）等の周期表第１
３族元素と周期表第１６族元素との化合物、塩化タリウム（Ｉ）（ＴｌＣｌ）、臭化タリ
ウム（Ｉ）（ＴｌＢｒ）、ヨウ化タリウム（Ｉ）（ＴｌＩ）等の周期表第１３族元素と周
期表第１７族元素との化合物、酸化亜鉛（ＺｎＯ）、硫化亜鉛（ＺｎＳ）、セレン化亜鉛
（ＺｎＳｅ）、テルル化亜鉛（ＺｎＴｅ）、酸化カドミウム（ＣｄＯ）、硫化カドミウム
（ＣｄＳ）、セレン化カドミウム（ＣｄＳｅ）、テルル化カドミウム（ＣｄＴｅ）、硫化
水銀（ＨｇＳ）、セレン化水銀（ＨｇＳｅ）、テルル化水銀（ＨｇＴｅ）等の周期表第１
２族元素と周期表第１６族元素との化合物、硫化砒素（III）（Ａｓ2Ｓ3）、セレン化砒
素（III）（Ａｓ2Ｓｅ3）、テルル化砒素（III）（Ａｓ2Ｔｅ3）、硫化アンチモン（III
）（Ｓｂ2Ｓ3 ）、セレン化アンチモン（III）（Ｓｂ2Ｓｅ3）、テルル化アンチモン（II
I）（Ｓｂ2Ｔｅ3）、硫化ビスマス（III）（Ｂｉ2Ｓ3）、セレン化ビスマス（III）（Ｂ
ｉ2Ｓｅ3）、テルル化ビスマス（III）（Ｂｉ2Ｔｅ3）等の周期表第１５族元素と周期表
第１６族元素との化合物、酸化銅（Ｉ）（Ｃｕ2Ｏ）等の周期表第１１族元素と周期表第
１６族元素との化合物、塩化銅（Ｉ）（ＣｕＣｌ）、臭化銅（Ｉ）（ＣｕＢｒ）、ヨウ化
銅（Ｉ）（ＣｕＩ）、塩化銀（ＡｇＣｌ）、臭化銀（ＡｇＢｒ）等の周期表第１１族元素
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と周期表第１７族元素との化合物、酸化ニッケル（II）（ＮｉＯ）等の周期表第１０族元
素と周期表第１６族元素との化合物、酸化コバルト（II）（ＣｏＯ）、硫化コバルト（II
）（ＣｏＳ）等の周期表第９族元素と周期表第１６族元素との化合物、四酸化三鉄（Ｆｅ

3Ｏ4）、硫化鉄（II）（ＦｅＳ）等の周期表第８族元素と周期表第１６族元素との化合物
、酸化マンガン（II）（ＭｎＯ）等の周期表第７族元素と周期表第１６族元素との化合物
、硫化モリブデン（IV）（ＭｏＳ2）、酸化タングステン（IV）（ＷＯ2）等の周期表第６
族元素と周期表第１６族元素との化合物、酸化バナジウム（II）（ＶＯ）、酸化バナジウ
ム（IV）（ＶＯ2）、酸化タンタル（Ｖ）（Ｔａ2Ｏ5）等の周期表第５族元素と周期表第
１６族元素との化合物、酸化チタン（ＴｉＯ2、Ｔｉ2Ｏ5、Ｔｉ2Ｏ3、Ｔｉ5Ｏ9等）等の
周期表第４族元素と周期表第１６族元素との化合物、硫化マグネシウム（ＭｇＳ）、セレ
ン化マグネシウム（ＭｇＳｅ）等の周期表第２族元素と周期表第１６族元素との化合物、
酸化カドミウム（II）クロム（III）（ＣｄＣｒ2Ｏ4）、セレン化カドミウム（II）クロ
ム（III）（ＣｄＣｒ2Ｓｅ4）、硫化銅（II）クロム（III）（ＣｕＣｒ2Ｓ4）、セレン化
水銀（II）クロム（III）（ＨｇＣｒ2 Ｓｅ4）等のカルコゲンスピネル類、バリウムチタ
ネート（ＢａＴｉＯ3）等が挙げられる。
【０４６２】
　上記に例示した元素単体あるいは化合物を構成する元素が即ち、半導体原料である元素
であり、流体中では当該元素を含むイオンとして存在する。なお、本発明では、この半導
体原料である元素が下記ＺｎＳ微粒子における硫黄（Ｓ）原である、Ｈ２Ｓのような気体
のように、イオン以外の形態で流体中に存在していることも許容される。
【０４６３】
　本発明において、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が他方に
対して回転する処理用面の間にできる薄膜流体中における化合物半導体微粒子の製造方法
に共沈法を用いる場合、例えば、ＺｎＳ微粒子を作製する場合には、まず第１流体として
水系溶媒に亜鉛（Ｚｎ）の酢酸塩あるいは硝酸塩等を溶解した水溶液を用い、第２流体に
硫化ナトリウム（Ｎａ２）のような硫黄（Ｓ）源を溶解した水溶液もしくは硫化水素（Ｈ
２Ｓ）の様な気体の硫黄（Ｓ）源を用いることにより、ＺｎＳ微粒子が合成できる。その
際、上記の水溶液に付活元素としてマンガン（Ｍｎ）、銅（Ｃｕ）、銀（Ａｇ）、テルビ
ウム（Ｔｂ）、ツリウム（Ｔｍ）、ユーロピウム（Ｅｕ）、サマリウム（Ｓｍ）、フッ素
（Ｆ）、塩素（Ｃｌ）、アルミニウム（Ａｌ）等を添加しておけば、これらの元素がＺｎ
Ｓ微粒子に付活剤として添加されるので、それぞれ固有の発光特性を持たせることができ
る。また上記水系溶媒としては特に限定されないが、イオン交換水や純水などの精製水や
アルコールやメタノール、トルエンやキシレンなどの有機溶媒、またはそれらの混合溶媒
を用いることができる。混合溶媒の場合にあっては、均一に相溶している溶液であっても
、相溶していない縣濁液であっても良い。さらに共沈反応後の生成物の溶解度を調節する
目的のためにメタノールなどのアルコール類などを添加しても実施できる。
【０４６４】
　また、上記の流体に分散剤を添加することもできる。上記の場合において、この分散剤
はＺｎＳ微粒子の表面に配位される。分散剤としてはヘキサリン酸、オクタリン酸、テト
ラリン酸、トリリン酸等のポリリン酸類、酢酸、アクリル酸やメタクリル酸などの高分子
有機酸やポリビニルピロリドン、ポリビニルアルコールやヘキサメタリン酸ナトリウムの
ような高分子有機物、２－メルカプトエタノール、メルカプト酢酸、２－メルカプトエチ
ルアミン、β－チオジグリコール、２，２ '－チオ二酢酸等のチオール類、またはポリス
チレンや、ホスフィンオキシド類の様な水溶性有機物、またはスルホコハク酸ジイソオク
チルナトリウム（AOT）を用いて実施できる。
【０４６５】
　さらに、有機配位子の配位を促進するために、処理用面間を加熱（加温）したり、処理
用面間に紫外線（ＵＶ）を照射したりしてもかまわない。特に、第１処理用面１と第２処
理用面２とで温度差を設けた場合は、薄膜流体中で対流を発生させることができるため、
これにより反応を促進させることができるという利点がある。
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【０４６６】
　また同時に、反応時のｐＨを調整するためにｐＨ調整剤を添加できる。反応条件をアル
カリ性とする場合には、ｐＨ調整剤として水酸化ナトリウム水溶液や水酸化カリウム溶液
、水酸化カルシウム水溶液、水酸化バリウム水溶液、アンモニア水などの強アルカリ性や
弱アルカリ性の水溶液を用いることができる。
【０４６７】
　反応条件を酸性とする場合には、ｐＨ調整剤として塩酸水溶液や硝酸溶液、酢酸水溶液
やクエン酸水溶液などの強酸性や弱酸性の水溶液を用いることができる。
【０４６８】
　このようにして、水系溶媒中に平均一次粒子径が１～３０ｎｍ、好ましくは１～１０ｎ
ｍ、より好ましくは２～７ｎｍのＺｎＳ微粒子が分散された水系分散液（懸濁液）を作製
することができる。さらに、Ｚｎの酢酸塩あるいは硝酸塩等を溶解した水溶液に上記の分
散剤を添加した場合には、表面に分散剤が配位されたＺｎＳ微粒子が分散された水系分散
液（懸濁液）を作製することができ、得られた化合物半導体微粒子の再分散性が非常に良
くなる。
【０４６９】
　前述のように、第１導入部ｄ１、第２導入部ｄ２以外に第３導入部ｄ３を処理装置に設
けることもできるが、この場合にあっては、例えば各導入部から、pH調製剤、半導体原料
である元素を有するイオンの水溶液、分散剤をそれぞれ別々に処理装置に導入することが
可能である。そうすると、各溶液の濃度や圧力を個々に管理することができ、化合物半導
体微粒子が生成する反応をより精密に制御することができる。第４以上の導入部を設けた
場合も同様であって、このように処理装置へ導入する流体を細分化できる。
【０４７０】
　ここで、Ｚｎの塩の替わりに、カドミウム（Ｃｄ）等の塩を用いれば、硫化カドミウム
（ＣｄＳ） 等硫化物からなる化合物半導体微粒子が分散された水系分散液（懸濁液） を
作製することができる。また、硫化ナトリウム（Ｎａ２Ｓ）のような硫黄（Ｓ）源の代わ
りに、セレン化ナトリウム（Ｎａ２Ｓｅ）のようなセレン（Ｓｅ）源を添加することによ
り、セレン化亜鉛（ＺｎＳｅ）、セレン化カドミウム（ＣｄＳｅ）等のセレン化物からな
る化合物半導体微粒子が分散された水系分散液（懸濁液）を作製することができる。
【０４７１】
　さらに、硫化ナトリウム（Ｎａ２Ｓ）のような硫黄（Ｓ）源の代わりに、水酸化ナトリ
ウム（ＮａＯＨ）のような酸素（Ｏ）源を添加することにより、酸化亜鉛（ＺｎＯ）、酸
化カドミウム（ＣｄＯ） 等の酸化物からなる化合物半導体微粒子が分散された水系分散
液（懸濁液）を作製することができる。
【０４７２】
　また、本発明において、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が
他方に対して回転する処理用面の間にできる薄膜流体中における化合物半導体微粒子の製
造方法に逆ミセル法を用いる場合も、上記共沈法の場合とほぼ同じであるが、例えば、Ｚ
ｎＳ微粒子を作製する場合には、第１流体として適当な有機溶媒、たとえばヘプタンに水
と適当な分散剤、例えばビス(2-エチレンヘキシル)スルホこはく酸ナトリウム（以下、Ａ
ＯＴ）を入れ、逆ミセル溶液を作製する。その逆ミセル溶液に酢酸亜鉛水溶液を入れ亜鉛
を含む逆ミセル溶液を作製する。次に第２流体として硫化ナトリウム（Ｎａ２Ｓ）のよう
な硫黄（Ｓ）源を含む逆ミセル溶液を用いることにより、ＺｎＳ微粒子を含むサスペンシ
ョンが得られる。その際、上記の逆ミセル溶液に付活元素としてマンガン（Ｍｎ）、銅（
Ｃｕ）、銀（Ａｇ）、テルビウム（Ｔｂ）、ツリウム（Ｔｍ）、ユーロピウム（Ｅｕ）、
サマリウム（Ｓｍ）、フッ素（Ｆ）、塩素（Ｃｌ）、アルミニウム（Ａｌ）等を添加して
おけば、これらの元素がＺｎＳ微粒子に付活剤として添加されるので、それぞれ固有の発
光特性を持たせることができる。
【０４７３】
　以下本発明について実施例を掲げて更に詳しく説明するが、本発明はこれらの実施例の
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みに限定されるものではない。
【０４７４】
　尚、以下の実施例において、「中央から」というのは、前述した、図１（Ａ）に示す処
理装置の「第１導入部ｄ１から」という意味であり、第１流体は、前述の第１被処理流動
体を指し、第２流体は、上述した、図１（Ａ）に示す処理装置の「第２導入部ｄ２から導
入される、前述の第２被処理流動体を指す。
【０４７５】
（実施例Ｆ１）
　図１（Ａ）に示す、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が他方
に対して回転する処理用面１，２の間にできる、薄膜流体中で均一に攪拌・混合する反応
装置を用いて亜鉛・マンガン混合水溶液を薄膜中で硫化ナトリウム水溶液と合流させ、薄
膜中で均一混合しながら共沈反応を行う。
【０４７６】
　中央から第１流体として０．２ｍｏｌ／Ｌ酢酸亜鉛水溶液に、亜鉛の量に対してマンガ
ンの量が０．５原子％（ａｔｍ％）になるように酢酸マンガン４水和物を添加したものを
、供給圧力/背圧力=0.20MPa/0.01MPa、回転数500 rpm、送液温度25℃で送液しながら、第
２流体として０．４ｍｏｌ／Ｌ硫化ナトリウム水溶液に２－メルカプトエタノールを１．
０ｍｏｌ／Ｌになるように添加したものを10ml/minで処理用面１，２間に導入した。Ｍｎ
添加ＺｎＳ微粒子分散体が処理用面より吐出された。
【０４７７】
　次に、この分散体より透析チューブを用いてＭｎ添加ＺｎＳ微粒子を採取し、透過型電
子顕微鏡（ＴＥＭ） を用いて、この分散液中のＭｎ添加ＺｎＳ微粒子を観察した。そこ
から無作為に１００個の粒子を選んで平均一次粒子径を測定したところ、４ｎｍであった
。
【０４７８】
　次いで、この分散液に真空凍結乾燥法を適用し、溶媒を除去した。得られた粉末状のＭ
ｎ添加ＺｎＳ微粒子に３３４ｎｍ の波長の光を照射し、励起した発光スペクトルを蛍光
分光光度計（ＦＰ－７７７、日本分光社製） を用いて測定した。蛍光強度は良好な値を
示していた。
【０４７９】
　さらに、その得られた粉末状のＭｎ添加ＺｎＳ微粒子を再びイオン交換水に投じて、高
速撹拌型分散機（商品名：クレアミックス、エム・テクニック社製）にて攪拌したところ
、再びＭｎ添加ＺｎＳ微粒子分散物を得、平均一次粒子径は真空凍結乾燥前と同じ、平均
一次粒子径４ｎｍであり、得られた化合物半導体微粒子粉体の再分散性が良いことを確認
した。
【０４８０】
（実施例Ｆ２）
　中央から第１流体として０．２ｍｏｌ／Ｌ酢酸亜鉛水溶液に亜鉛の量に対してマンガン
の量が０．５原子％（ａｔｍ％）になるように酢酸マンガン４水和物を添加したものを、
供給圧力/背圧力=0.40MPa/0.01MPa、回転数500 rpm、送液温度25℃で送液しながら、第２
流体として０．４ｍｏｌ／Ｌ硫化ナトリウム水溶液に２－メルカプトエタノールを１．０
ｍｏｌ／Ｌになるように添加したものを10ml/minで処理用面１，２間に導入した。Ｍｎ添
加ＺｎＳ微粒子分散体が処理用面より吐出された。
【０４８１】
次に、この分散体より透析チューブを用いてＭｎ添加ＺｎＳ微粒子を採取し、透過型電子
顕微鏡（ＴＥＭ） を用いて、この分散液中のＭｎ添加ＺｎＳ微粒子を観察した。そこか
ら無作為に１００個の粒子を選んで平均一次粒子径を測定したところ、６ｎｍであった。
【０４８２】
　さらに、実施例Ｆ１と同様の方法で得られた粉末状のＭｎ添加ＺｎＳ微粒子を再びイオ
ン交換水に投じて、高速撹拌型分散機（商品名：クレアミックス、エム・テクニック社製
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）にて攪拌したところ、再びＭｎ添加ＺｎＳ微粒子分散物を得、平均一次粒子径は真空凍
結乾燥前と同じ、平均一次粒子径６ｎｍであり、得られた化合物半導体微粒子粉体の再分
散性が良いことを確認した。
【０４８３】
（実施例Ｆ３）
　中央から第１流体として０．２ｍｏｌ／Ｌ酢酸亜鉛水溶液に亜鉛の量に対してマンガン
の量が０．５原子％（ａｔｍ％）になるように酢酸マンガン４水和物を添加したものを、
供給圧力/背圧力=0.40MPa/0.01MPa、回転数500 rpm、送液温度45℃で送液しながら、第２
流体として０．４ｍｏｌ／Ｌ硫化ナトリウム水溶液に２－メルカプトエタノールを１．０
ｍｏｌ／Ｌになるように添加したものを10ml/minで処理用面１，２間に導入した。Ｍｎ添
加ＺｎＳ微粒子分散体が処理用面より吐出された。
【０４８４】
次に、この分散体より透析チューブを用いてＭｎ添加ＺｎＳ微粒子を採取し、透過型電子
顕微鏡（ＴＥＭ） を用いて、この分散液中のＭｎ添加ＺｎＳ微粒子を観察した。そこか
ら無作為に１００個の粒子を選んで平均一次粒子径を測定したところ、４ｎｍであった。
【０４８５】
　さらに、実施例Ｆ１と同様の方法で得られた粉末状のＭｎ添加ＺｎＳ微粒子を再びイオ
ン交換水に投じて、高速撹拌型分散機（商品名：クレアミックス、エム・テクニック社製
）にて攪拌したところ、再びＭｎ添加ＺｎＳ微粒子分散物を得、平均一次粒子径は真空凍
結乾燥前と同じ、平均一次粒子径４ｎｍであり、得られた化合物半導体微粒子粉体の再分
散性が良いことを確認した。
【０４８６】
（実施例Ｆ４）
　中央から第１流体として０．２ｍｏｌ／Ｌ酢酸亜鉛水溶液に亜鉛の量に対してマンガン
の量が０．５原子％（ａｔｍ％）になるように酢酸マンガン４水和物を添加したものを、
供給圧力/背圧力=0.20MPa/0.01MPa、回転数1000 rpm、送液温度25℃で送液しながら、第
２流体として０．４ｍｏｌ／Ｌ硫化ナトリウム水溶液に２－メルカプトエタノールを１．
０ｍｏｌ／Ｌになるように添加したものを10ml/minで処理用面１，２間に導入した。Ｍｎ
添加ＺｎＳ微粒子分散体が処理用面より吐出された。
【０４８７】
次に、この分散体より透析チューブを用いてＭｎ添加ＺｎＳ微粒子を採取し、透過型電子
顕微鏡（ＴＥＭ） を用いて、この分散液中のＭｎ添加ＺｎＳ微粒子を観察した。そこか
ら無作為に１００個の粒子を選んで平均一次粒子径を測定したところ、１０ｎｍであった
。
【０４８８】
　さらに、実施例Ｆ１と同様の方法で得られた粉末状のＭｎ添加ＺｎＳ微粒子を再びイオ
ン交換水に投じて、高速撹拌型分散機（商品名：クレアミックス、エム・テクニック社製
）にて攪拌したところ、再びＭｎ添加ＺｎＳ微粒子分散物を得、平均一次粒子径は真空凍
結乾燥前と同じ、平均一次粒子径１０ｎｍであり、得られた化合物半導体微粒子粉体の再
分散性が良いことを確認した。
【０４８９】
（実施例Ｆ５）
　中央から第１流体として０．２ｍｏｌ／Ｌ酢酸亜鉛水溶液に亜鉛の量に対してマンガン
の量が０．５原子％（ａｔｍ％）になるように酢酸マンガン４水和物を添加したものを、
供給圧力/背圧力=0.20MPa/0.01MPa、回転数1000 rpm、送液温度52℃で送液しながら、第
２流体として０．４ｍｏｌ／Ｌ硫化ナトリウム水溶液に２－メルカプトエタノールを１．
０ｍｏｌ／Ｌになるように添加したものを10ml/minで処理用面１，２間に導入した。Ｍｎ
添加ＺｎＳ微粒子分散体が処理用面より吐出された。
【０４９０】
次に、この分散体より透析チューブを用いてＭｎ添加ＺｎＳ微粒子を採取し、透過型電子
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顕微鏡（ＴＥＭ） を用いて、この分散液中のＭｎ添加ＺｎＳ微粒子を観察した。そこか
ら無作為に１００個の粒子を選んで平均一次粒子径を測定したところ、４ｎｍであった。
【０４９１】
　さらに、実施例Ｆ１と同様の方法で得られた粉末状のＭｎ添加ＺｎＳ微粒子を再びイオ
ン交換水に投じて、高速撹拌型分散機（商品名：クレアミックス、エム・テクニック社製
）にて攪拌したところ、再びＭｎ添加ＺｎＳ微粒子分散物を得、平均一次粒子径は真空凍
結乾燥前と同じ、平均一次粒子径４ｎｍであり、得られた化合物半導体微粒子粉体の再分
散性が良いことを確認した。
【０４９２】
（比較例Ｆ１）
　０．２ｍｏｌ／Ｌ酢酸亜鉛水溶液に亜鉛の量に対してマンガンの量が０．５原子％（ａ
ｔｍ％）になるように酢酸マンガン４水和物を添加したもの20gを、ビーカー内、溶液温
度25℃、300rpmで攪拌しながら、０．４ｍｏｌ／Ｌ硫化ナトリウム水溶液に２－メルカプ
トエタノールを１．０ｍｏｌ／Ｌになるように添加したものを20g投入した。Ｍｎ添加Ｚ
ｎＳ微粒子分散体が得られた。得られたＭｎ添加ＺｎＳ微粒子分散体より透析チューブを
用いてＭｎ添加ＺｎＳ微粒子を採取し、透過型電子顕微鏡（ＴＥＭ）にて観察した。そこ
から無作為に１００個の粒子を選んでこの分散液中のＭｎ添加ＺｎＳ微粒子の平均一次粒
子径を測定したところ、９５０ｎｍであった。さらに、実施例Ｆ１と同様の方法で得られ
た粉末状のＭｎ添加ＺｎＳ微粒子を再びイオン交換水に投じて、高速撹拌型分散機（商品
名：クレアミックス、エム・テクニック社製）にて攪拌したところ、再びＭｎ添加ＺｎＳ
微粒子分散体が得られたが、Ｍｎ添加ＺｎＳ微粒子が強く凝集している様子が観察された
。
【０４９３】
　上記の結果を表１２に示す。なお、表中の実施例１～５及び比較例１は、それぞれ上記
実施例Ｆ１～Ｆ５及び比較例Ｆ１と読み替えるものとする。
【表１２】

【０４９４】
　以下に、本発明の半導体微粒子が還元によって生成する反応を説明する。
【０４９５】
　この反応は、図１（Ａ）に示す装置の、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少
なくとも一方が他方に対して回転する処理用面１，２間で強制的に均一混合しながら起こ
る。
【０４９６】
　まず、一つの流路である第１導入部ｄ１より、第１流体として還元剤を少なくとも１種
類含む第一の流体を、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が他方
に対して回転する処理用面１，２間に導入して、この処理用面間に第１流体膜を作る。
【０４９７】
　次いで別流路である第２導入部ｄ２より、第２流体として、半導体元素を含む化合物を
少なくとも１種類含む流体を少なくとも１種類含む第二の流体を、上記処理用面１，２間
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に作られた第１流体膜に直接導入する。
【０４９８】
　上記のように、流体の供給圧と回転する処理用面の間にかかる圧力との圧力バランスに
よって距離を制御された処理用面１，２間にて薄膜流体ができる。そして、この薄膜流体
中で第１流体と第２流体とが合流して混合され、上記半導体元素を含む化合物と還元剤を
反応させる。より具体的には、半導体元素を還元して半導体微粒子が生成する反応を行う
ことが出来る。
【０４９９】
　なお、処理用面１，２間にて上記反応を行うことが出来れば良いので、上記とは逆に、
第１導入部ｄ１より第２流体を導入し、第２導入部ｄ２より第１流体を導入するものであ
っても良い。つまり、各流体における第１、第２という表現は、複数存在する流体の第ｎ
番目であるという、識別のための意味合いを持つに過ぎないものであり、第３以上の流体
も存在し得る。
【０５００】
　また、第１流体と第２流体のいずれかにのみ半導体元素を含む化合物が含まれたもので
あっても良いし、第１流体と第２流体の両方に同一の半導体元素を含む化合物が含まれた
ものであっても良い。
【０５０１】
　得られる半導体微粒子の粒子径や単分散度、又は結晶型の制御は、処理用面１，２の回
転数や処理用面１，２間の距離、及び、薄膜流体の流速や温度又は原料濃度、原料種等を
変えることにより調節することができる。
【０５０２】
　また上記第１流体として、有機溶媒に分散剤（下記に例示）と還元剤を少なくとも１種
類含む水溶液（極性液）とを加えて得られた第１の逆ミセル溶液と、上記第２流体として
、有機溶媒に分散剤と半導体元素を含む化合物を少なくとも１種類含む水溶液（極性液）
とを加えて得られた第２の逆ミセル溶液とを用いても良い。つまり、逆ミセル法を用いて
半導体微粒子を作製することもできる。
【０５０３】
　本発明において、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が他方に
対して回転する処理用面の間にできる薄膜流体中における半導体微粒子の製造方法の形態
としては、例えば、シリコン微粒子を作製する場合には、まず第１流体として硫酸ヒドラ
ジン等を水などの溶媒に溶解した還元剤溶液を用い、第２流体に四塩化ケイ素（SiCl4）
のようなシリコン化合物を溶解した溶液を用いることにより、単元系のシリコン微粒子が
合成できる。
【０５０４】
　還元剤としては、特に限定されないが、前記硫酸ヒドラジン以外に、例えば、水素化ホ
ウ素ナトリウム、次亜リン酸ナトリウム、ヒドラジン、遷移金属元素のイオン（三価のチ
タンイオン、二価のコバルトイオン等）やメタノール、エタノール、２－プロパノール等
のアルコールや、あるいはアスコルビン酸等を挙げることができる他、エチレングリコー
ル、グルタチオン、有機酸類（クエン酸、リンゴ酸、酒石酸等）、還元性糖類（グルコー
ス、ガラクトース、マンノース、フルクトース、スクロース、マルトース、ラフィノース
、スタキオース等）、および糖アルコール類やソルビトールなどがあげられる。また還元
剤としてアミンを使用してもよく、係るアミンとしては例えば、プロピルアミン、ブチル
アミン、ヘキシルアミン、ジエチルアミン、ジプロピルアミン、ジメチルエチルアミン、
ジエチルメチルアミン、トリエチルアミン、エチレンジアミン、Ｎ，Ｎ，Ｎ′，Ｎ′－テ
トラメチルエチレンジアミン、１，３－ジアミノプロパン、Ｎ，Ｎ，Ｎ′，Ｎ′－テトラ
メチル－１，３－ジアミノプロパン、トリエチレンテトラミン、テトラエチレンペンタミ
ン等の脂肪族アミン、ピペリジン、Ｎ －メチルピペリジン、ピペラジン、Ｎ ，Ｎ ′－
ジメチルピペラジン、ピロリジン、Ｎ －メチルピロリジン、モルホリン等の脂環式アミ
ン、アニリン、Ｎ －メチルアニリン、Ｎ，Ｎ－ジメチルアニリン、トルイジン、アニシ
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ジン、フェネチジン等の芳香族アミン、ベンジルアミン、Ｎ－メチルベンジルアミン、Ｎ
，Ｎ－ジメチルベンジルアミン、フェネチルアミン、キシリレンジアミン、Ｎ，Ｎ，Ｎ′
，Ｎ′－テトラメチルキシリレンジアミン等のアラルキルアミン等を挙げることができる
。また、上記アミンとして、例えば、メチルアミノエタノール、ジメチルアミノエタノー
ル、トリエタノールアミン、エタノールアミン、ジエタノールアミン、メチルジエタノー
ルアミン、プロパノールアミン、２－（３－アミノプロピルアミノ）エタノール、ブタノ
ールアミン、ヘキサノールアミン、ジメチルアミノプロパノール等のアルカノールアミン
も挙げることができる。また、アルカリ金属・ナフタレン錯体や、EI2（E＝サマリウム、
イッテルビウム、ユーロピウムのような希土類元素）、さらにM+Z-(Z=芳香族分子から選
ばれる電子吸引分子、M＝アルカリ金属)である金属錯体を用いても実施できる。具体的に
は特に限定されないが、アルカリ金属・ナフタレン錯体の他に、アルカリ金属・ビフェニ
ル錯体、アルカリ金属・４，４'－ジ－ターシャル－ブチルビフェニル錯体などの、アル
カリ金属原子（リチウム、ナトリウム、カリウム等）と芳香族分子からなるアルカリ金属
アレーニド、二ヨウ化サマリウム（ＳｍＩ2）、二ヨウ化イッテルビウム（ＹｂＩ2）、二
ヨウ化ユーロピウム（ＥｕＩ2）などの希土類ヨウ化物を挙げることができる。このほか
に、マグネシウム・アントラセン錯体も用いることができる。また、これらの還元剤を組
み合わせて用いることもできる。また、ＬｉＢＨ4やＬｉＡｌＨ4、ＬｉＢＨ（ＣＨ2ＣＨ3

）3などを用いても実施できる。これらのうち、目的に応じて適宜使い分ければ良い。さ
らに、リチウム、ナトリウム、カリウム、マグネシウム、のような不均一系の固体触媒を
用いても実施できるが、処理用面間での均一性の面から、好ましくは均一系触媒を用いる
。
【０５０５】
　シリコン化合物としては、特に限定されないが、シリコン元素を含む、四塩化ケイ素（
ＳｉＣｌ4） 、臭化シラン（ＳｉＢｒ4） などのハロゲン化シラン（ＳｉＸ4、Ｘ＝ハロ
ゲン元素） 、テトラエトキシシラン（ＳｉＯＥｔ4 、ＯＥｔ＝エトキシ基） などのアル
コキシシラン（ＳｉＯＲ4 、ＯＲ＝アルコキシ基） を用いることができる。シリコン以
外の半導体微粒子を製造する場合には、特に限定されないが、半導体化合物として、ハロ
ゲン化ゲルマニウム（ＧｅＸ4） 、アルコキシゲルマニウム（ＧｅＯＲ4） 、ハロゲン化
錫（ＳｎＸ4） 、アルコキシ錫（ＳｎＯＲ4） 、四臭化炭素などのハロゲン化炭素（ＣＸ

4）などを用いることができる。
【０５０６】
　また、半導体微粒子を製造する際、上記のシリコン、ゲルマニウム、炭素、および錫か
らなる群から選ばれた半導体元素を含んでなる化合物に、付活元素としてその他の元素を
含む化合物を組み合わせることができる。前記その他の元素としては、得に限定されない
が、たとえば、鉛、チタニウム、バナジウム、ジルコニウム、およびハフニウム、リン、
ホウ素からなる群から選ばれる金属元素を含む化合物を組み合わせることで、それらの金
属元素を含む半導体微粒子を製造することもできる。
　鉛、チタニウム、バナジウム、ジルコニウム、およびハフニウム、リン、ホウ素元素の
供給源としては、特に限定されないが、ハロゲン化鉛（ＰｂＸ4） 、アルコキシ鉛（Ｐｂ
ＯＲ4） 、ハロゲン化チタン（ＴｉＸ4） 、アルコキシチタン（ＴｉＯＲ4） 、ハロゲン
化バナジウム（ＶＸ4） 、ハロゲン化ジルコニウム（ＺｒＸ4） 、アルコキシジルコニウ
ム（ＺｒＯＲ4） 、ハロゲン化ハフニウム（ＨｆＸ4） 、アルコキシハフニウム（ＨｆＯ
Ｒ4）、ハロゲン化ホウ素（ＢＸ3） などの化合物を用いることができる。
【０５０７】
　その際、例えばシリコンからなる半導体元素を含んでなる化合物を含む流体に、ゲルマ
ニウム、炭素、および錫や、上記のその他の元素を含んでなる化合物を同時に含むことで
多元系の半導体微粒子を得ても実施できる。さらに、第一流体に還元剤、第二流体にシリ
コンからなる半導体元素を含んでなる化合物を含む流体を用い、第３流体としてシリコン
以外の半導体元素を含む流体を用いる事で、シリコン微粒子表面を他の半導体元素からな
る半導体で被覆しても実施できる。



(90) JP 2009-82902 A 2009.4.23

10

20

30

40

50

【０５０８】
　また、溶媒として、水、イオン交換水、超純水等の水系溶媒やトルエン、キシレン、ア
ルコールなどの有機溶媒を用いても実施できる。
【０５０９】
　さらに、有機溶媒系で半導体微粒子を作成する場合には、上述した還元剤や塩化シリコ
ンとは反応しない不活性有機溶媒を用いても実施でき、前記した化合物に対応して適宜選
択される。そのような有機溶媒として、例えば、エチレングリコールジメチルエーテル（
以下ｇｌｙｍｅと表記）、テトラヒドロフラン、ジエチルエーテル、エーテル結合を有す
る溶媒を用いることができる。
【０５１０】
　さらに、処理用面間を加熱（加温）もしくは冷却したり、処理用面間に紫外線（ＵＶ）
を照射したり、マイクロウェーブを照射してもよい、また処理用面間に超音波エネルギー
を与えてもかまわない。特に、半導体微粒子は生成時の温度環境によって、その粒子径ま
たは結晶形に大きく影響を与えられる物質であり、薄膜である処理用面間を直接加熱もし
くは冷却することで反応条件における温度管理を厳密に行うことができ、効果的である。
また、第１処理用面１と第２処理用面２とで温度差を設けた場合は、薄膜流体中で対流を
発生させることができるため、これにより反応を促進させることができるという利点があ
る。
【０５１１】
　より具体的に、加熱（加温）については、上記でも既に説明したように、例えば各処理
用部１０，２０の少なくとも一方にヒーターや熱媒を通すジャケットを設けることにより
、薄膜流体を加熱（加温）できるようにする。また、紫外線（ＵＶ）を照射することにつ
いては、例えば各処理用部１０，２０の少なくとも一方或いは双方に紫外線を照射するラ
ンプなどの素子を設け、対応する処理用面から薄膜流体に紫外線（ＵＶ）を照射できるよ
うにする。また、各処理用部１０、２０の少なくとも一方或いは双方にマイクロウェーブ
を照射する為の、マグネトロンなどのマイクロ波発生装置を備えることにより、処理流体
の加熱、反応促進を行う。また、超音波エネルギーを与えることについては、例えば各処
理用部１０，２０の少なくとも一方或いは双方に超音波発振体を設けることができる。
【０５１２】
　さらに上記反応を減圧または真空状態を確保できる容器内で行い、処理後流体（半導体
微粒子分散体）が吐出される２次側を減圧または真空状態とすることで、上記薄膜流体中
での各流体の合流により発生するガス並びに上記流体中に含まれるガスの脱気、もしくは
上記流体の脱溶剤を行える。それにより、半導体微粒子作成処理とほぼ同時に脱溶剤処理
を行う場合にも、処理用面間における半導体微粒子を含む流体が、処理用面より噴霧状態
で吐出するため、その流体の表面積が増大し、脱溶剤効率が非常に高い。そのためこれま
でよりも簡単に、実質１工程で半導体微粒子作成処理と脱溶剤処理が行える。
【０５１３】
　上記の反応を不活性ガスを充填できる容器内で行い、不活性ガス雰囲気下に処理後の分
散体を吐出させても実施できる。大気中の水分や酸素などにより起こる、半導体元素を含
む化合物が本発明の意図するところでは無い反応を防ぐ事ができる。前記不活性ガスとし
ては、原料および反応生成物に対して不活性であるガスを目的に応じて選択すれば特に制
限されないが、例えばアルゴンガスや窒素ガスなどが挙げられる。
【０５１４】
　また、上記反応を温調できる容器内で行うことで、例えば吐出された直後の処理後流体
（半導体微粒子分散体）を冷却できる。それにより、反応により得られた半導体微粒子を
微粒子として安定な温度域まで迅速に冷却することができる。また、容器内を加温するこ
とにより、上記脱溶剤処理及び脱気処理の効率を向上させることもできる。
【０５１５】
　また同時に、反応時のｐＨを調整するためにｐＨ調整剤を添加できる。反応条件をアル
カリ性とする場合には、ｐＨ調整剤として特に限定されないが、水酸化ナトリウム水溶液
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や水酸化カリウム溶液、水酸化カルシウム水溶液、水酸化バリウム水溶液、アンモニア水
などの強アルカリ性や弱アルカリ性の水溶液を用いることができる。　反応条件を酸性と
する場合には、ｐＨ調整剤として特に限定されないが、塩酸水溶液や硝酸溶液、酢酸水溶
液やクエン酸水溶液などの強酸性や弱酸性の水溶液を用いることができる。還元反応は溶
液のｐＨに影響を受けるため、本願発明のように半導体微粒子と還元剤を反応させる場合
には効果的である。
【０５１６】
　また、上記の流体に必要に応じて分散剤を添加することもできる。上記の場合において
、この分散剤は半導体微粒子の表面に配位される。分散剤としては特に限定されないが、
半導体微粒子を分散体として取り扱う場合に、分散媒中で半導体微粒子が凝集しない目的
、または、医薬、蛍光および発光特性を変更するなどの目的で半導体微粒子表面を保護す
るものであれば良い。例えば、ヘキサリン酸、オクタリン酸、テトラリン酸、トリリン酸
等のポリリン酸類、酢酸、アクリル酸やメタクリル酸などの高分子有機酸やポリビニルピ
ロリドン、ポリビニルアルコールやヘキサメタリン酸ナトリウムのような高分子有機物、
２－メルカプトエタノール、メルカプト酢酸、２－メルカプトエチルアミン、β－チオジ
グリコール、２，２ '－チオ二酢酸等のチオール類、またはポリスチレンや、ホスフィン
オキシド類の様な有機物、またはスルホコハク酸ジイソオクチルナトリウム（AOT）を用
いて実施できる。
【０５１７】
　前述のように、第１導入部ｄ１、第２導入部ｄ２以外に第３導入部ｄ３を処理装置に設
けることもできるが、この場合にあっては、例えば各導入部から、ｐＨ調整剤、半導体元
素を含む化合物の溶液、還元剤をそれぞれ別々に処理装置に導入することが可能である。
そうすると、各溶液の濃度や圧力を個々に管理することができ、半導体微粒子が生成する
反応をより精密に制御することができる。第４以上の導入部を設けた場合も同様であって
、このように処理装置へ導入する流体を細分化できる。また、リチウム、４，４'－ジ－
ターシャル－ブチルビフェニル錯体（以下ＤＢＢと表記）とテトラヒドロフランを原料と
して反応させる事で得られるリチウム・ＤＢＢ錯体（以下ＬＤＢＢ錯体と表記）のような
還元剤を処理用面間のその場で生成させて、実際の半導体元素の還元反応直前に合成する
ことも効果的である。
【０５１８】
　このようにして、水系溶媒中もしくは有機溶媒中に平均一次粒子径が０．８～１００ｎ
ｍ、好ましくは１～５０ｎｍ、より好ましくは１～２０ｎｍの半導体微粒子が分散された
分散体（懸濁液）を作製することができる。さらに、還元剤あるいは半導体元素を含む化
合物を溶解した溶液に上記の分散剤を添加した場合には、表面に分散剤が配位された半導
体微粒子が分散された分散体（懸濁液）を作製することができ、得られた半導体微粒子の
再分散性が非常に良くなる。本発明の製造方法にて得られた半導体微粒子は、太陽電池等
の目的に用いることができる。また本発明の製造方法にて得られた半導体微粒子表面を親
水化した半導体微粒子は、好ましくは抗原、抗体、ＤＮＡ等の生体関連物質や、ダイオキ
シン等の環境関連物質の測定に用いることができる。また、粒度分布がシャープで単分散
な半導体微粒子は分子認識系交代のマーカー物質として用いた場合等に、極めて精度の高
い測定を行うことができる。本発明の半導体ナノ粒子の用途としては、ディスプレイ装置
や蛍光灯、生体関連物質検出用のマーカー物質等が挙げられる。また、シリコン等の比較
的毒性の低い物質からなる場合には、細胞動態等を調べるためのセルイメージングシステ
ムにも好適に用いることができる。
【０５１９】
　また、本発明において、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が
他方に対して回転する処理用面の間にできる薄膜流体中における半導体微粒子の製造方法
に逆ミセル法を用いる場合も、上記の場合とほぼ同じであるが、例えば、シリコン微粒子
を作製する場合には、第１流体としてＬｉＡｌＨ4のＴＨＦ溶液を用いる。次に第２流体
として適当な有機溶媒、たとえばトルエンに適当な分散剤、例えばテトラオクチルアンモ
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ニウムブロマイドと四塩化ケイ素を入れ、逆ミセル溶液を用いることにより、シリコン微
粒子を含むサスペンションが得られる。その際、上記の逆ミセル溶液に付活元素として鉛
、チタニウム、バナジウム、ジルコニウム、およびハフニウム、リン、ホウ素元素からな
る化合物を添加しておけば、これらの元素がシリコン微粒子に付活剤として添加されるの
で、それぞれ固有の発光特性、蛍光特性などを持たせることができる。
【０５２０】
　また、得られた半導体微粒子の表面安定化処理を行っても実施できる。表面安定化処理
とは、例えば塩素終端半導体微粒子をそのまま大気中に取り出すことによって、表面塩素
原子と大気中の水分が反応し、表面が水酸基に変わることを防ぐことに代表されるような
現象を防ぐための処理である。例えば水酸基終端シリコン微粒子同士が接触すると、室温
程度の熱によって容易に加水分解が起こり表面から酸化劣化してゲル状シリコーンが生じ
るため、表面安定化処理は重要な操作である。
【０５２１】
　表面安定化処理における方法としては、例えばまず、塩素終端シリコン微粒子分散体溶
液を０℃ 付近に冷やし、臭化ヘキシルマグネシウムを溶解させたジエチルエーテル溶液
をゆっくり滴下する。０℃付近で反応させた後、寒剤を取り除き、室温に自然昇温させて
攪拌する。こうすることで、目的物である、アルキル基（ヘキシル基） 終端シリコンナ
ノ粒子が生成する。
　溶液中の副生成物からアルキル基終端シリコンナノ粒子を抽出し精製し、目的物である
アルキル基終端されたシリコンナノ粒子を得ることができる。
　また、このような表面安定化処理としては、有機リチウム試薬を用いる方法などがある
。塩素終端シリコンナノ粒子を含む溶液を０℃ に冷やし、ヘキシルリチウムが溶けたジ
エチルエーテル溶液を加えて攪拌し、室温に自然昇温させ、反応させる。こうすることで
、上述した臭化ヘキシルマグネシウムを用いた場合と同様の、アルキル基（ヘキシル基）
 終端シリコンナノ粒子を生成することができる。
【０５２２】
　そのほか、塩素終端シリコン微粒子を一旦水素終端化した後、炭素二重結合を含む有機
試薬（たとえばアルケン）で改めて表面終端する方法もある。塩素終端シリコンナノ粒子
を含む溶液を０ ℃に冷やし、リチウムアルミニウムハイドライドを溶かしたｇｌｙｍｅ
溶液を加えて攪拌し、室温に自然昇温させ、さらに反応させることで水素終端シリコン微
粒子に表面改質する。次にメタノールを加えて、未反応のリチウムアルミニウムハイドラ
イドをクエンチする。その後、反応触媒である塩化白金酸塩・イソプロパノール溶液を触
媒量加え、続いてアルケンの１種であるヘキセンを、還流させながら反応させる。こうす
ることで、上述したグリニャール試薬や有機リチウム試薬を用いた場合と同様の、アルキ
ル基（ヘキシル基） 終端シリコンナノ粒子を生成することができる。
【０５２３】
　このほか、表面安定化処理におけるヘキシル其以外の官能基は、特に限定されないが、
以下のものが挙げられる。中でも炭素－炭素二重結合Ｃ＝Ｃを有する化合物が好ましく用
いられる。
【０５２４】
【化１】

【０５２５】
　上記末端に炭素－炭素二重結合を有する分子としては特に限定されず、例えば、一般式
Ｈ2Ｃ＝ＣＨ－（ＣＨ2）n-1－Ｘで表される分子が挙げられる。ここで、Ｘは官能基を示
し、ｎは正の整数を示す。上記官能基Ｘ としては、例えば、－ＮＲ2、－ＮＲ'Ｒ、－Ｎ
ＨＲ、－ＮＨ2 等のアミノ基や、－ＣＲ"Ｒ'Ｒ、－ＣＲ'2Ｒ、－ＣＲ3、－ＣＨＲ2、－Ｃ
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ＨＲ'Ｒ、－ＣＨ2Ｒ、－ＣＨ3、－ＳＲ、－ＳＨ、－Ｉ、－Ｂｒ、－Ｃｌ、－Ｆが挙げら
れる。なお、ここでＲ"、Ｒ'、Ｒは有機飽和化合物基、又は、粒子表面のＳｉ－Ｈとは反
応しないその他の反応性官能基を示す。この場合、更に粒子表面にその他の反応性官能基
と反応する化合物により表面処理を施すことが可能となる。
【０５２６】
　また、上記末端に反応性官能基を有する分子として、末端に反応性官能基を有し、かつ
、親水性基を有する分子を用いれば、上記還元工程により得られた半導体微粒子を親水化
することができる。上記末端に反応性官能基を有し、かつ、親水性基を有する分子として
は特に限定されないが、例えば、アリルアミン等の末端に炭素－炭素二重結合を有し、か
つ、親水基を有する分子等が挙げられる。
【０５２７】
　上記還元工程により得られた半導体ナノ粒子の表面に上記末端に炭素－炭素二重結合を
有する分子を反応させる際に用いる触媒としては特に限定されず、例えば、Ｈ2ＰｔＣｌ6

等を用いることができる。還元工程における触媒の種類は、例えば、触媒添加後、室温に
て攪拌するだけでも反応は進行するもの、熱や光等によって反応開始するもの等適宜選択
することができる。
【０５２８】
　上記のような表面安定化処理の工程について、公知の方法と同様に処理用面からの吐出
された半導体微粒子分散体中の微粒子表面安定化処理を一般的なビーカーやフラスコ、タ
ンクなどで行っても良いし、または本発明における処理用面間中で半導体微粒子の表面安
定化処理まで施しても実施できる。つまり、第１流体として還元剤を含む流体、第２流体
に半導体元素を含む化合物を含む流体、第３流体として表面処理安定化剤を含む流体とい
うように、すべての処理を1実質１工程で実施することもできる。
【０５２９】
　以下本発明について実施例を掲げて更に詳しく説明するが、本発明はこれらの実施例の
みに限定されるものではない。
【０５３０】
　なお、以下の実施例において、「中央から」というのは、前述した、図１（Ａ）に示す
処理装置の「第１導入部ｄ１から」という意味であり、第１流体は、前述の第１被処理流
動体を指し、第２流体は、上述した、図１（Ａ）に示す処理装置の「第２導入部ｄ２から
導入される、前述の第２被処理流動体を指す。
【０５３１】
（実施例Ｇ１）
　図１（Ａ）に示す、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が他方
に対して回転する処理用面１，２の間にできる、薄膜流体中で均一に攪拌・混合する反応
装置を用いてシリコン化合物を薄膜中で還元剤と合流させ、薄膜中で均一混合しながらシ
リコン化合物を還元し、シリコン微粒子を得る。
【０５３２】
（第一流体の調整）
　フラスコ内に予めリチウム ３０ミリモルを測りとり、アルゴンガスで充分に乾燥させ
る。次いで、滴下ロートを介して、ＤＢＢ ４０ミリモルが溶けた無水テトラヒドロフラ
ン（以下ＴＨＦという）溶液２００ｍｌを注入し、室温で攪拌子を用いて反応溶液を攪拌
しながらＬＤＢＢ錯体を生成させた（ＬＤＢＢ/ＴＨＦ溶液）。
中央から第１流体として上記にて作成したＬＤＢＢ/ＴＨＦ溶液を、供給圧力/背圧力＝０
．０５ＭＰａ／０．０１ＭＰａ、回転数５００ rpm、送液温度－５０℃で送液しながら、
第２流体として四塩化ケイ素を０．５ｍｌ／ｍｉｎで処理用面１，２間に導入した。シリ
コン半導体微粒子の分散体が吐出をアルゴンガス雰囲気化に吐出させた。
表面安定化処理を行うために、吐出液を０℃付近に温調し、次に臭化ヘキシルマグネシウ
ム２０ミリモルを溶解させたジエチルエーテル溶液をゆっくり滴下した。３０分程度、０
℃付近で反応させた後、寒剤を取り除き、室温に自然昇温させて２４時間攪拌した。目的
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物である、アルキル基（ヘキシル基） 終端シリコンナノ粒子が生成した。
　溶液中からアルキル基終端シリコンナノ粒子を抽出し精製するために、次にフラスコに
ヘキサン１００ ｍｌ を注入し、十分に撹拌して、シリコンナノ粒子を完全に溶かした。
ピペットで抽出したこのヘキサン溶液は、分液ロートを用いて純水で３回水洗し、残存す
るリチウム塩、マグネシウム塩を除去した。水洗したヘキサン溶液は硫酸マグネシウムに
潜らせて脱水した。次いで、カラム分離でＤＢＢとヘキサンをそれぞれ除去し、目的物で
あるアルキル基終端されたシリコン微粒子を得た。
　電子顕微鏡観察、および透過電子顕微鏡観察から、アルキル基終端シリコンナノ粒子の
シリコン部分の平均粒径はおよそ２.５ ｎｍであることが確認できた。構成元素の組成分
析によれば、塩素と酸素は検出されなかったので、純度の高い微粒子が得られた。
　このアルキル基終端シリコンナノ粒子のヘキサン溶液の蛍光特性は、３５０ｎｍの紫外
線励起によって、ピーク発光波長４５０ ｎｍ、スペクトル半値幅約５５ｎｍ の蛍光スペ
クトルが得られた。蛍光量子効率をローダミン６Ｇ色素を基準にして求めたところ、約４
４％の値が得られた。このことから、本発明の合成法により、効率よく発光するシリコン
系半導体材料が得られた。
【０５３３】
（実施例Ｇ２～Ｇ４）
　実施例Ｇ２～Ｇ４は実施例Ｇ１と同様の手順で送液温度だけを変更して行った。
【０５３４】
　上記の結果を表１３に示す。なお、表中の実施例１～４は、上記実施例Ｇ１～Ｇ４と読
み替えるものとする。
【０５３５】
【表１３】

【０５３６】
（比較例Ｇ１）
　第１流体として上記実施例Ｇ１にて作成したＬＤＢＢ/ＴＨＦ溶液20gを、ビーカー内、
溶液温度－50℃、300rpmで攪拌しながら、四塩化ケイ素を20g投入した。シリコン半導体
微粒子の分散体が得られた。得られた半導体微粒子の表面安定化処理、及び分散体からの
ＤＢＢとヘキサンの除去は実施例Ｇ１と同様に行った。電子顕微鏡観察、および透過電子
顕微鏡観察から、アルキル基終端シリコンナノ粒子のシリコン部分の平均粒径はおよそ４
４．２ ｎｍであることが確認できた。
【０５３７】
（実施例Ｇ５）
　図１（Ａ）に示す、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が他方
に対して回転する処理用面１，２の間にできる、薄膜流体中で均一に攪拌・混合する反応
装置を用いて逆ミセル法を用いてシリコン化合物を薄膜中で還元剤と合流させ、薄膜中で
均一混合しながらシリコン化合物を還元し、シリコン微粒子を得る。
【０５３８】
　中央から第１流体としてトルエン１００ｍｌにＳｉＣｌ4、９２μｌとテトラオクチル
アンモニウムブロマイド１．５ｇを添加し、クレアミックス１．５Ｓ（エム・テクニック
社製）を用いて８０００rpmで１０分間攪拌して得られた逆ミセル溶液を、供給圧力/背圧
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力＝０．０８ＭＰａ／０．０１ＭＰａ、回転数１０００ rpm、送液温度３０℃で送液しな
がら、第２流体として１．０M　ＬｉＡｌＨ4／ＴＨＦ溶液を１．０ｍｌ／ｍｉｎで処理用
面１，２間に導入した。シリコン半導体微粒子の分散体が吐出された。
　吐出されたシリコン半導体微粒子の分散体に、メタノールを加えた。得られた半導体ナ
ノ粒子溶液に１－ヘプテン２ｍＬとＨ2ＰｔＣｌ6の０．１Ｍイソプロパノール０．１ｍＬ
溶液とを添加しクレアミックス１．５Ｓ（エム・テクニック社製）を用いて８０００rpm
で３時間攪拌した。得られた溶液の精製は、まずロータリーエバポレーターにより上記溶
液中のトルエンとヘプテンを除去した。次いでこれにヘキサンを添加し、さらにｎメチル
ホルムアミド２を添加し分液ロートに移し攪拌しｎメチルホルムアミドに移行した未反応
の還元剤及び界面活性剤を分離することにより精製を行った。このｎメチルホルムアミド
添加以降の操作をさらに２回行いヘキサン中にある１－ヘプテンによりキャップされたＳ
ｉからなる半導体微粒子を得た。
【０５３９】
（実施例Ｇ６～Ｇ８）
　実施例Ｇ６～Ｇ８は実施例Ｇ５と同様の手順で回転数および供給圧力を変更して行った
。
【０５４０】
　上記の結果を表１４に示す。なお、表中の実施例５～８は、上記実施例Ｇ５～Ｇ８と読
み替えるものとする。
【０５４１】
【表１４】

【０５４２】
（比較例Ｇ２）
　トルエン１００ｍｌにＳｉＣｌ4、９２μｌとテトラオクチルアンモニウムブロマイド
１．５ｇを添加し、クレアミックス１．５Ｓ（エム・テクニック社製）を用いて８０００
rpmで１０分間攪拌して得られた逆ミセル溶液20gを、ビーカー内、溶液温度３０℃、300r
pmで攪拌しながら、１．０M　ＬｉＡｌＨ4／ＴＨＦ溶液を６０g投入した。得られた半導
体ナノ粒子溶液に１－ヘプテン２ｍＬとＨ2ＰｔＣｌ6の０．１Ｍイソプロパノール０．１
ｍＬ溶液とを添加しクレアミックス１．５Ｓ（エム・テクニック社製）を用いて８０００
rpmで３時間攪拌した。得られた溶液の精製は、まずロータリーエバポレーターにより上
記溶液中のトルエンとヘプテンを除去した。次いでこれにヘキサンを添加し、さらにｎメ
チルホルムアミド２を添加し分液ロートに移し攪拌しｎメチルホルムアミドに移行した未
反応の還元剤及び界面活性剤を分離することにより精製を行った。このｎメチルホルムア
ミド添加以降の操作をさらに２回行いヘキサン中にある１－ヘプテンによりキャップされ
たＳｉからなる半導体微粒子を得た。Ｓｉからなる半導体微粒子の平均粒径はおよそ４４
．２ ｎｍであることが確認できた。
【０５４３】
（実施例Ｇ９）
　図１（Ａ）に示す、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が他方
に対して回転する処理用面１，２の間にできる、薄膜流体中で均一に攪拌・混合する反応
装置を用いて逆ミセル法を用いてシリコン化合物を薄膜中で還元剤と合流させ、薄膜中で
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均一混合しながらシリコン化合物を還元し、シリコン微粒子を得る。
【０５４４】
　中央から第１流体として０．１ｍｏｌ／Ｌ硫酸ヒドラジン水溶液を、供給圧力/背圧力
＝０．２０Ｍｐａ／０．０１MPa、回転数１０００ rpm、送液温度８０℃で送液しながら
、第２流体として０．１ｍｏｌ／Ｌ四塩化ケイ素水溶液を１．０ml/minで処理用面１，２
間に導入した。シリコン半導体微粒子の分散体が吐出された。分散体中の不純物を除去後
、透過型電子顕微鏡（ＴＥＭ） を用いて、この分散体中のシリコン半導体微粒子を観察
した。そこから無作為に１００個の粒子を選んで平均一次粒子径を測定したところ、５．
１ｎｍであった。また、蛍光分光光度計ＦＰ-6500（日本分光社製）を用いて量子効率を
計測したところ、５８％であった。ＬＵＭＩ－ＣＯＵＮＴＥＲ　２５００を用いて、２７
℃での活性酸素生成速度を測定したところ、０．５ｍｌ／ｍｉｎ／ｇであった。
【０５４５】
（実施例Ｇ１０～Ｇ１２）
　実施例Ｇ１０～Ｇ１２は実施例Ｇ９と同様の手順で送液温度を変更して行った。
【０５４６】
　上記の結果を表１５に示す。なお、表中の実施例９～１２は、上記実施例Ｇ９～Ｇ１２
と読み替えるものとする。
【０５４７】
【表１５】

【０５４８】
（比較例Ｇ３）
　０．１ｍｏｌ／Ｌ硫酸ヒドラジン水溶液20gを、ビーカー内、溶液温度３０℃、300rpm
で攪拌しながら、０．１ｍｏｌ／Ｌ四塩化ケイ素水溶液を20g投入した。得られたシリコ
ン半導体微粒子の分散体中の不純物を除去後、透過型電子顕微鏡（ＴＥＭ） を用いて、
この分散体中のシリコン半導体微粒子を観察した。そこから無作為に１００個の粒子を選
んで平均一次粒子径を測定したところ、３３．５ｎｍであった。
【０５４９】
（Ｈ）二酸化チタン超微粒子
　以下に、本発明の二酸化チタン超微粒子が生成する反応を説明する。
【０５５０】
　この反応は、図１（Ａ）に示す装置の、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少
なくとも一方が他方に対して回転する処理用面１，２間で強制的に均一混合しながら起こ
る。
【０５５１】
　まず、一つの流路である第１導入部ｄ１より、第１流体としてチタン化合物を加水分解
させるための水系溶媒を含む流体を、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なく
とも一方が他方に対して回転する処理用面１，２間に導入して、この処理用面間に薄膜流
体である第１流体膜を作る。
【０５５２】
　次いで別流路である第２導入部ｄ２より、第２流体としてチタン化合物を少なくとも１
種類含む流体を、上記処理用面１，２間に作られた第１流体膜に直接導入する。
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【０５５３】
　上記のように、流体の供給圧と回転する処理用面の間にかかる圧力との圧力バランスに
よって距離を制御された処理用面１，２間にて薄膜流体ができる。そして、この薄膜流体
中で第１流体と第２流体とが合流して混合され、チタン化合物が加水分解されて、二酸化
チタン超微粒子が生成（析出）する反応を行うことが出来る。
【０５５４】
　なお、処理用面１，２間にて上記反応を行うことが出来れば良いので、上記とは逆に、
第１導入部ｄ１より第２流体を導入し、第２導入部ｄ２より第１流体を導入するものであ
っても良い。つまり、各流体における第１、第２という表現は、複数存在する流体の第ｎ
番目であるという、識別のための意味合いを持つに過ぎないものであり、第３以上の流体
も存在し得る。
【０５５５】
　また、第１流体と第２流体のいずれかにのみチタン化合物が含まれたものであっても良
い。そして、第１流体と第２流体の両方に同一あるいは異なる種類のチタン化合物が含ま
れたものであっても良い。
【０５５６】
　得られる二酸化チタン超微粒子の粒子径や単分散度、又は結晶型の制御は、処理用面１
，２の回転数や処理用面１，２間の距離、及び、薄膜流体の流速や温度、又は原料濃度を
変えることにより調節することができる。
【０５５７】
　本発明で用いる上記チタン化合物を少なくとも１種類含む流体の溶媒としては、水やメ
チルアルコール、エチルアルコール、アセトン、ジメチルホルムアミド、ジメチルアセト
アミド、ジメチルスルホキシドのような水混和性有機溶剤、オクタン、シクロヘキサン、
ベンゼン、キシレン、ジエチルエーテル、酢酸エチルのような水不混和性有機溶剤を、使
用するチタン化合物の種類及び反応形態に応じ適宜選んで実施できる。
【０５５８】
　また上記第１流体として、有機溶媒に分散剤（下記に例示）と水とを加えて得られた逆
ミセル溶液を用い、上記第２流体として、非水系溶媒にチタン化合物を少なくとも１種類
含む非水溶液を用いても良い。つまり、逆ミセル法を用いて二酸化チタン超微粒子を作製
することもできる。なお、上記第２流体としては、チタン化合物を含む水溶液や、チタン
化合物を含む逆ミセル溶液を用いても良い。
【０５５９】
　上記チタン化合物としては特に限定されないが、テトラメトキシチタン、テトラエトキ
シチタン、テトラ－ｎ－プロポキシチタン、テトライソプロポキシチタン、テトラ－ｎ－
ブトキシチタン、テトライソブトキシチタン、テトラ－ｔ－ブトキシチタンなどのテトラ
アルコキシチタン或はその誘導体、四塩化チタン、硫酸チタニル、クエン酸チタン、及び
四硝酸チタンから選ばれる少なくとも１種を用いて実施できる。
【０５６０】
　そして上記流体のうち少なくとも一つに、前記チタン化合物とは別に二酸化チタンに固
溶する元素（付活元素）を含む金属化合物を含んでも実施できる。上記二酸化チタンに固
溶する元素を含む金属化合物としては特に限定されないが、Al、Ba、Mg、Ca、La、Fe、Si
、Zr、Pb、Sn、Zn、Cd、As、Ga、Sr、Bi、Ta、Se、Te、Hf、Mg、Ni、Mn、Co、S、Cr、V、
Ge、Li、Bの中から選ばれた少なくとも１種のアルコキシド、もしくは塩が例示できる。
さらに、化学周期表に表示される全ての元素について、上記二酸化チタンに固溶する元素
を含む化合物として使用する事ができる。
【０５６１】
　このように、上記付活元素を含ませること、言い換えるとドープすること（ドーピング
）により、二酸化チタンの光最大吸収波長を長波長側にシフトさせ、可視光での二酸化チ
タン触媒の動作を可能としたり、光触媒、抗菌剤、消臭剤、光学材料、エレクトロニクス
材料等としての性能を向上させる事ができる。
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【０５６２】
　また、上記流体のうち少なくとも一つに分散剤を添加することもできる。上記の場合に
おいて、この分散剤は二酸化チタン超微粒子の表面に配位される。この分散剤は特に限定
されないが、澱粉、メチルセルロース、エチルセルロースのようなセルロース類、ポリア
クリルイミド、ポリエチレンオキシド、ポリ（ハイドロオキシステアリン酸－ｇ－メタク
リル酸メチル－ｃｏ－メタクリル酸） 共重合体等の高分子分散安定剤、ノニオン系界面
活性剤、アニオン系界面活性剤、両性界面活性剤、または、ヘキサリン酸、オクタリン酸
、テトラリン酸、トリリン酸等のポリリン酸類、酢酸、アクリル酸やメタクリル酸などの
高分子有機酸やポリビニルピロリドン、ポリビニルアルコールやヘキサメタリン酸ナトリ
ウムのような高分子有機物、またはスルホコハク酸ジイソオクチルナトリウム（AOT）の
うち少なくとも１つを用いて実施できる。
【０５６３】
　また、上記流体のうち少なくとも一つに、反応時のｐＨを調整するためにｐＨ調整剤を
添加できる。特に限定されないが、例えば反応条件をアルカリ性とする場合には、ｐＨ調
整剤として水酸化ナトリウム水溶液や水酸化カリウム溶液、水酸化カルシウム水溶液、水
酸化バリウム水溶液、テトラメチルアンモニウムヒドロキシド、テトラエチルアンモニウ
ムヒドロキシド、テトラプロピルアンモニウムヒドロキシド、テトラブチルアンモニウム
ヒドロキシド、モノエタノールアミン、ジエタノールアミン、トリエタノールアミン、テ
トラメチルアンモニウムクロライド、テトラエチルアンモニウムクロライド、テトラプロ
ピルアンモニウムクロライド、テトラブチルアンモニウムクロライド、オクチルアミン、
ラウリルアミン、ステアリルアミン等のアミン類とそのアミン類からなる高分子アミンお
よびその塩、並びにアンモニア水などの強アルカリ性や弱アルカリ性の水溶液を用いるこ
とができる。
【０５６４】
　反応条件を酸性とする場合には、ｐＨ調整剤として塩酸水溶液や硝酸溶液、酢酸水溶液
やクエン酸水溶液などの強酸性や弱酸性の水溶液等を用いることができる。ｐＨ調整を行
うことにより、処理用面間で作製された二酸化チタン微粒子の一次粒子を、凝集していな
い状態で得たり、結晶化速度を速めたり、結晶型を制御することができる。
【０５６５】
　また、上記流体のうち少なくとも一つに、同時に結晶型と結晶化度を制御するために過
酸化水素を添加できる。これにより、結晶化及びアモルファスについて、また、アナター
ゼ、ブルッカイト、ルチルなどの結晶型について制御しやすくなる利点があり、特に結晶
型がルチル型の二酸化チタン超微粒子を得るときには、この過酸化水素の添加が有効であ
る。
【０５６６】
　また上記に加え、このように過酸化水素を添加した場合、４０℃程度の比較的低温で結
晶化が行えることから、流体の温度管理が比較的容易である。
【０５６７】
　また、上記ｐＨ調整剤のうちのアルカリ性水溶液と合わせて、エチレングリコール、プ
ロピレングリコール、トリメチレングリコール、1 , 2 -ブタンジオール、1 , 3 -ブタン
ジオール、1 , 4 -ブタンジオール、2 , 3 -ブタンジオール、1 , 5 -ペンタンジオール
、2 -ブテン- 1 , 4 -ジオール、へキシレングリコール、オクチレングリコール、グリセ
リン、ヘキサグリセロール、及び1 , 2 , 6 -ヘキサントリオールから選ばれるジオール
またはトリオールの内、少なくとも１種を添加できる。
【０５６８】
　このジオールまたはトリオールの二酸化チタン超微粒子作製における作用としては、核
形成した酸化チタンの特異面への化学吸着により、ある特異面の成長を阻害することによ
って特異な形状及び結晶型を得られることが挙げられる。例えばアナターゼ型の高結晶性
二酸化チタン超微粒子を得る場合に都合が良い。また、このジオールまたはトリオールの
添加は、その表面修飾によって分散性の高い状態を保持する事を目的とする場合などに効
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果がある。
【０５６９】
　また、上記流体のうち少なくとも一つに、酸化ケイ素および／またはケイ素を含有する
ガラスと、ケイ素を含む複合酸化物のうち少なくとも１種を含有する物質との混合物およ
び／または固溶物を、塩酸、硫酸および硝酸の少なくとも１種に溶解したものを添加でき
る。これにより、二酸化チタン粒子内部に酸化ケイ素または酸化ケイ素複合酸化物が含有
された、光触媒能を有する二酸化チタン化合物を析出させることができ、このような二酸
化チタン化合物を必要とするような場合に都合が良い。
【０５７０】
　また、上記流体のうち少なくとも一つに、塩酸などの塩素イオンを含む酸を加えた後、
さらに硝酸イオンおよびリン酸イオンなどのブレンステッド塩基を少なくとも１種添加で
きる。なおその際には、チタン化合物として、加水分解により塩化水素が生成する四塩化
チタンを用いることが、塩酸の添加量を減少させることができるために好ましい。このよ
うな酸の添加は、例えばブルッカイト型の二酸化チタンを生成させる場合に都合が良い。
なお、上記のブレンステッド塩基を添加する流体は、上記の酸が加えられた流体であって
も良いし、それとは別の流体であっても良い。
【０５７１】
　また、上記流体のうち少なくとも一つに、酸化アルミニウム、酸化ジルコニウム、酸化
ケイ素、酸化アンチモン、酸化スズ、酸化亜鉛に代表されるような酸化物と、アルミニウ
ム、ジルコニウム、アンチモン、スズ、亜鉛、チタンのうち少なくとも１種を含む、金属
キレート化合物、環状金属オリゴマーまたは金属アルコキシドのような有機金属化合物と
を添加できる。二酸化チタン超微粒子の表面を上記物質からなる被覆層で覆うことで、当
該粒子の光触媒活性を制御できる。ここで、ルチル型の二酸化チタンはアナターゼ型の二
酸化チタンと比べて光触媒活性を有しないと言われているが、実際には光触媒活性を有し
ている。このようにしてルチル型の二酸化チタンの光触媒活性を十分に制御できるため、
酸化物にて表面処理されたルチル型の二酸化チタン超微粒子と、有機金属化合物とを含有
する場合に都合がよい。もちろん、他の結晶型の二酸化チタンにあっても、この表面被覆
は有効である。
【０５７２】
　このように、酸化物や有機金属化合物による表面被覆により、二酸化チタン超微粒子の
光触媒活性を十分に制御することができるものであるから、液晶ディスプレイ（ＬＣＤ）
、プラズマディスプレイ（ＰＤＰ）、エレクトロルミネッセンスディスプレイ（ＥＬ） 
等のフラットパネルディスプレイ（ＦＰＤ） の表示面の反射防止膜等に用いる場合、特
にその効果を利用できる。
【０５７３】
　また、上記流体のうち少なくとも一つに、スチレン、及びクロロスチレン及びメチルス
チレン等のスチレンの誘導体；アクリル酸、及びアクリル酸メチル等のアクリル酸の誘導
体；メタクリル酸、及びメタクリル酸メチル等のメタクリル酸の誘導体などの重合性単量
体や、カルボキシル基または含窒素基を有する有機化合物の金属錯体、カリックスアレン
化合物、含金属染料、及びニグロシン等の樹脂でない帯電制御剤；４級アンモニウム基若
しくは４級アンモニウム塩基含有共重合体、スルホン酸基若しくはスルホン酸塩基含有共
重合体、並びにカルボン酸基若しくはカルボン酸塩基含有共重合体等の帯電制御樹脂等の
、帯電制御剤を添加できる。重合性単量体を添加することで、重合性単量体中に二酸化チ
タン超微粒子及び帯電制御剤を均一に分散、溶解できるため都合が良い。また、帯電制御
剤の添加は、電子ペーパー、電子写真用現像剤、液晶表示装置用スペーサー、フォトクロ
ミック粒子等の用途に利用するための二酸化チタン超微粒子を作製する場合に都合が良い
。
【０５７４】
　また、上記流体のうち少なくとも一つに、前記チタン化合物とは別に炭酸カルシウム及
びリン酸、もしくはハイドロキシアパタイトを含んでも実施できる。これは、二酸化チタ
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ン・アパタイト複合体もしくはリン酸カルシウムからなる多孔体の骨格表面に配置されて
いる二酸化チタン多孔体を作製する場合に都合が良い。
【０５７５】
　このような二酸化チタン多孔体には、例えば、分解、除去、消臭、抗菌、防汚、防曇等
の作用を付活できる。そのため、塗料、繊維製品、シックハウス解消剤、建材、自動車等
への内装材、家具、家電製品、住宅設備、食器等の防汚、消臭、除菌のため、あるいは、
工業排水・排ガス等の無害化処理剤、医用材料等の様々な用途に好ましく用いることがで
きる。
【０５７６】
　さらに、有機配位子の配位を促進、または結晶化の促進、または結晶型の変更などを行
うために、処理用面間を加熱（加温）したり、処理用面間に紫外線（ＵＶ）を照射したり
、また処理用面間に超音波エネルギーを与えてもかまわない。特に、第１処理用面１と第
２処理用面２とで温度差を設けた場合は、薄膜流体中で対流を発生させることができるた
め、これにより反応及び上記目的を促進させることができるという利点がある。
【０５７７】
　より具体的に、加熱（加温）については、例えば各処理用部１０，２０の少なくとも一
方にヒーターや熱媒を通すジャケットを設けることにより、薄膜流体を加熱（加温）でき
るようにする。また、紫外線（ＵＶ）を照射することについては、例えば各処理用部１０
，２０の少なくとも一方に紫外線を照射するランプなどの素子を設け、対応する処理用面
から薄膜流体に紫外線（ＵＶ）を照射できるようにする。また、超音波エネルギーを与え
ることについては、例えば各処理用部１０，２０の少なくとも一方に超音波発振体を設け
ることができる。
【０５７８】
　このようにして、溶媒中に体積平均粒子径が０．５～１０００ｎｍ、好ましくは１～３
０ｎｍ、より好ましくは１～１０ｎｍの二酸化チタン超微粒子が分散された分散液（懸濁
液）を作製することができる。さらに、チタン化合物を溶解した水溶液もしくは加水分解
させるための水系溶媒の少なくともいずれかに上記の分散剤を添加した場合には、表面に
分散剤が配位された二酸化チタン超微粒子が分散された分散液（懸濁液）を作製すること
ができ、得られた二酸化チタン超微粒子の再分散性が非常に良くなる。
【０５７９】
　前述のように、第１導入部ｄ１、第２導入部ｄ２以外に第３導入部ｄ３を処理装置に設
けることもできるが、この場合にあっては、例えば各導入部から、pH調製剤、チタン化合
物を少なくとも１種類含む溶液、分散剤をそれぞれ別々に処理装置に導入することが可能
である。そうすると、各溶液の濃度や圧力を個々に管理することができ、二酸化チタン超
微粒子が生成する反応をより精密に制御することができる。第４以上の導入部を設けた場
合も同様であって、このように処理装置へ導入する流体を細分化できる。
【０５８０】
　また、本発明において、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が
他方に対して回転する処理用面の間にできる薄膜流体中における二酸化チタン超微粒子の
製造方法に逆ミセル法を用いる場合も、上記の場合とほぼ同じであるが、例えば、適当な
有機溶媒、たとえばイソオクタンに水と適当な分散剤、例えばビス（２－エチルへキシル
）スルホン酸ナトリウム（AOT）あるいはポリオキシエチレン(20)ソルビタンオレートを
入れ、逆ミセル溶液を作製する。次に第２流体として１－ブタノールで所定濃度に希釈し
たチタニウムテトラブトキシド(TNBT)含溶液を用いることにより、二酸化チタン超微粒子
を含むサスペンションが得られる。
【０５８１】
　以下本発明について実施例を掲げて更に詳しく説明するが、本発明はこれらの実施例の
みに限定されるものではない。
【０５８２】
　尚、以下の実施例において、「中央から」というのは、前述した、図１（Ａ）に示す処
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理装置の「第１導入部ｄ１から」という意味であり、第１流体は、前述の第１被処理流動
体を指し、第２流体は、上述した、図１（Ａ）に示す処理装置の「第２導入部ｄ２から導
入される、前述の第２被処理流動体を指す。
【０５８３】
（実施例Ｈ１）
　図１（Ａ）に示す、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が他方
に対して回転する処理用面１，２の間にできる、薄膜流体中で均一に攪拌・混合する反応
装置を用いて四塩化チタン溶液を薄膜中で均一混合しながら加水分解反応を行う。
【０５８４】
　中央から第１流体として塩酸水溶液でpH2に調製した水溶液を、供給圧力/背圧力=０．
２０Ｍｐａ/０．０１Ｍｐａ、回転数１０００ｒｐｍ、送液温度95℃で送液しながら、第
２流体として四塩化チタン水溶液（Ｔｉ含有量１５．４質量％）を3ml/minで処理用面１
，２間に導入した。水分散二酸化チタンが処理用面より吐出された。また、吐出液の温度
も95℃であった。反応で生成した残留塩素を電気透析により取り除くために、得られた水
分散二酸化チタンの電気透析を、旭化成工業（株）製電気透析装置Ｇ３型を用い分散液の
ｐＨを監視しながら実施し、水分散二酸化チタンを得た。
【０５８５】
　得られた水分散二酸化チタンを、１２０℃乾燥器で乾燥させて二酸化チタンの粉末を得
た。このようにして得られた二酸化チタン超微粒子の結晶比を以下の方法で実施した。
【０５８６】
（結晶比）
　Ｘ線回折は、粉末をパナリティカル製粉末Ｘ線回折装置で測定した。結晶比は、装置に
付属のリートベルト解析ソフトにより求めた。９８．２％ルチル型二酸化チタンであった
。
【０５８７】
（一次粒子径）
　水分散二酸化チタンを、導電性の試料台上で乾燥させ、走査型電子顕微鏡を使用し、倍
率１００，０００倍以上で観察し、一視野の中での粒子 径範囲を測定した。一次粒子径
は10～15nmであった。また粒子の形状は球形であった。
【０５８８】
（再分散性）
　得られた二酸化チタン粉末を１０w/w％二酸化チタン/1w/w％ポリビニルピロリドン水分
散体となるように配合し、高速撹拌型分散機（商品名：クレアミックス、エム・テクニッ
ク社製）にて攪拌したところ、再び二酸化チタン超微粒子分散物を得、その水分散二酸化
チタンを、１２０℃乾燥器で乾燥させて二酸化チタンの粉末を再び得た。走査型電子顕微
鏡を使用し、倍率１００，０００倍以上で観察し、一視野の中での粒子径範囲を測定した
。一次粒子径は１０～１５nmであった。得られた二酸化チタン超微粒子粉体の再分散性が
良い事を確認した。
【０５８９】
（実施例Ｈ２）
　回転数を２０００ｒｐｍとした以外は実施例Ｈ１と同様にして水分散二酸化チタンを得
た。
【０５９０】
（実施例Ｈ３）
　回転数を３０００ｒｐｍとした以外は実施例Ｈ１と同様にして水分散二酸化チタンを得
た。
【０５９１】
（実施例Ｈ４）
　供給圧を０．１０Ｍｐａとした以外は実施例Ｈ１と同様にして水分散二酸化チタンを得
た。
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【０５９２】
（実施例Ｈ５）
　供給圧を０．３０Ｍｐａとした以外は実施例Ｈ１と同様にして水分散二酸化チタンを得
た。
【０５９３】
（実施例Ｈ６）
　背圧力を０．１０Ｍｐａとした以外は実施例Ｈ１と同様にして水分散二酸化チタンを得
た。
【０５９４】
（比較例Ｈ１）
　塩酸水溶液でpH2に調製した水溶液200gを、ビーカー内、溶液温度95℃、140rpmで攪拌
しながら四塩化チタン水溶液（Ｔｉ含有量１５ ．４質量％）溶液20g投入した。上記実施
例と同様の方法で水分散二酸化チタンを得た。
【０５９５】
（実施例Ｈ７）
　中央から第１流体として塩酸水溶液でpH１に調製した水溶液を、供給圧力/背圧力=0.30
MPa/0.01MPa、回転数1000 rpm、送液温度95℃で送液しながら、第２流体としてチタンテ
トライソプロポキシド（ＷＡＫＯ　一級）を4ml/minで処理用面１，２間に導入した。二
酸化チタン粒子分散体が処理用面より吐出された。
【０５９６】
（一次粒子径）
　水分散二酸化チタンを、導電性の試料台上で乾燥させ、走査型電子顕微鏡を使用し、倍
率１００，０００倍以上で観察し、一視野の中での粒子径範囲を測定した。一次粒子径は
10～20nmであった。また粒子の形状は球形であった。
【０５９７】
（再分散性）
　得られた二酸化チタン粉末を１０w/w％二酸化チタン/1w/w％ポリビニルピロリドン水分
散体となるように配合し、高速撹拌型分散機（商品名：クレアミックス、エム・テクニッ
ク社製）にて攪拌したところ、再び二酸化チタン超微粒子分散物を得、その水分散二酸化
チタンを、１２０℃乾燥器で乾燥させて二酸化チタンの粉末を再び得た。走査型電子顕微
鏡を使用し、倍率１００，０００倍以上で観察し、一視野の中での粒子径範囲を測定した
。一次粒子径は１０～２０nmであった。得られた二酸化チタン超微粒子粉体の再分散性が
良い事を確認した。
【０５９８】
（実施例Ｈ８）
　回転数を２０００ｒｐｍとした以外は実施例Ｈ１と同様にして水分散二酸化チタンを得
た。
【０５９９】
（実施例Ｈ９）
　回転数を３０００ｒｐｍとした以外は実施例Ｈ１と同様にして水分散二酸化チタンを得
た。
【０６００】
（実施例Ｈ１０）
　供給圧を０．１０Ｍｐａとした以外は実施例Ｈ１と同様にして水分散二酸化チタンを得
た。
【０６０１】
（比較例Ｈ２）
　塩酸水溶液でpH１に調製した水溶液200gを、ビーカー内、溶液温度95℃、140rpmで攪拌
しながらチタンテトライソプロポキシド（ＷＡＫＯ　一級）20g投入した。上記実施例と
同様の方法で水分散二酸化チタンを得た。
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【０６０２】
上記の結果を表１６に示す。なお、表中の実施例１～１０及び比較例１～２は、それぞれ
上記実施例Ｈ１～Ｈ１０及び比較例Ｈ１～Ｈ２と読み替えるものとする。
【０６０３】
【表１６】

【０６０４】
（Ｉ）磁性体微粒子
　以下に、本発明の磁性体微粒子が生成する反応を説明する。
【０６０５】
　この反応は、図１（Ａ）に示す装置の、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少
なくとも一方が他方に対して回転する処理用面１，２間で強制的に均一混合しながら起こ
る。
【０６０６】
　まず、一つの流路である第１導入部ｄ１より、磁性体原料を少なくとも１種類含む流体
を、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が他方に対して回転する
処理用面１，２間に導入して、この処理用面間に第１流体膜を作る。
【０６０７】
　次いで別流路である第２導入部ｄ２より、第２流体として還元剤などの磁性体微粒子析
出剤を少なくとも１種類含む流体を、上記処理用面１，２間に作られた第１流体膜に直接
導入する。
【０６０８】
　上記のように、流体の供給圧と回転する処理用面の間にかかる圧力との圧力バランスに
よって距離を制御された処理用面１，２間にて薄膜流体ができる。そして、この薄膜流体
中で第１流体と第２流体とが合流して混合され、磁性体微粒子を析出させて磁性体微粒子
が生成する反応を行う事が出来る。反応処理装置からは、磁性体微粒子を含む磁性流体と
して取り出される。
【０６０９】
　なお、処理用面１，２間にて上記反応を行う事が出来れば良いので、上記とは逆に、第
１導入部ｄ１より第２流体を導入し、第２導入部ｄ２より第１流体を導入するものであっ
ても良い。つまり、各流体における第１、第２という表現は、複数存在する流体の第ｎ番
目であるという、識別のための意味合いを持つに過ぎないものであり、第３以上の流体も
存在し得る。
【０６１０】
　得られる磁性体微粒子の粒子径や単分散度、また結晶性及び結晶化度の制御は、処理用
面１，２の回転数や処理用面１，２間の距離、及び、薄膜流体の流速や温度、または原料
濃度を変えることにより調節することができる。
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【０６１１】
　また本発明において、上記第１流体として有機溶媒に分散剤と磁性体原料水溶液を加え
て得られた第１の逆ミセル溶液と、上記第２流体として磁性体微粒子析出剤を少なくとも
１種類含む第２の逆ミセル溶液とを用いた場合、つまり磁性体を合成する方法として逆ミ
セル法を用いた場合であっても、磁性流体及び磁性体微粒子を作製する事ができる。
【０６１２】
　本発明の製造方法で得られる磁性体微粒子に含まれる金属としては、単体もしくは化合
物の状態で磁性を持つものであれば特に限定されないが、ニッケル、コバルト、イリジウ
ム、鉄、白金、金、銀、マンガン、クロム、パラジウム、イットリウム、ランタニド（ネ
オジウム、サマリウム、ガドリニウム、テルビウム）などの遷移元素のうち少なくとも１
種類を含む事が好ましい。
【０６１３】
　磁性体微粒子には、上記以外の元素を含むものであっても良い。例えば、銅、亜鉛、マ
グネシウム、レニウム、ビスマス、珪素が挙げられる。
【０６１４】
　なお、上記の磁性体微粒子は、磁性以外の物性、例えば半導体としての物性を共に有す
るものであっても良い。例えば、キュリー温度が150Kよりも低いEuX(XはS、SeなどのVI族
元素を示す)、CdCr2Se4からなる磁性半導体微粒子がある。
【０６１５】
　また、II-VI族化合物半導体、III-V族化合物半導体、IV族化合物半導体、I-III-VI族化
合物半導体に、Ｍｎなどの３ｄ遷移金属を磁性元素として混入させた混晶半導体からなる
磁性半導体微粒子がある。この例で、代表的なII-VI族ＤＭＳ（希薄磁性半導体）としてC
dMnTe、CdHgMnTeがある。また、代表的III-V族ＤＭＳとしてInMnAs（50K）、GaMnAs（160
K）、InGaMnAs（130K）がある。なお、前記（　）内の数値は強磁性転位温度を示し、前
記各物質は低温で強磁性を示すものである。
【０６１６】
　その他としては、BeMnZnSeからなる磁性体微粒子がある。
【０６１７】
　一方、特に上記のような物性を有しないものであっても良い。例えば、鉄銅合金、鉄白
金合金、ニッケル、ニッケル鉄合金、コバルト、コバルト鉄合金、マンガン、マンガン鉄
合金、チタン、チタン鉄合金、バナジウム、バナジウム銅合金、マグネタイト（Fe3O4）
は、素材そのものとしては、半導体としての物性を有さない磁性体である。
【０６１８】
　ただし、素材単位については上記のように単一の物性を有するものであっても、上記と
は異種の素材が単一素材からなる微粒子に添加された場合や、単一素材からなる微粒子が
複数種類集合した集合体となる場合は、各素材に由来した複数の物性を有することとなる
。そこで本願では、少なくとも磁性体微粒子を含む製品においては、その製品が有してい
る複数の物性のうちで磁性を利用するものを磁性体製品として扱うものとする。例えば、
磁性体としての物性と半導体としての物性を共に持ち合わせた集合体であっても、専ら磁
性体としての物性を利用した製品は磁性体製品とする。
【０６１９】
　この磁性体製品の例としては、製品全体としての磁極を固定した状態で利用するもの（
永久磁石）や、製品全体で磁極が転換する現象を利用するもの（電磁石の磁心、磁性体結
合ポリマー製凝集剤、磁性付与薬剤など）、製品のうち部分的な磁極の転換を利用するも
の（磁気ディスクなどの磁気記録媒体）、磁界の遮断を行うもの（電磁波遮蔽材料など）
が挙げられる。また、磁性体製品は固体状のものに限定されるものではなく、粉体の製品
（印刷機用トナーなど）や液体状の製品（磁性流体）もこの磁性体製品の一種である。
【０６２０】
　これら磁性体製品の製造方法としては、種々の方法を用いることができるが、例えば、
磁性体微粒子を含む多数の微粒子やその他の素材を固めて種々の形状に成形したり、樹脂
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などに磁性体微粒子を含む多数の微粒子を混入させたり、ディスクなどの表面に磁性体微
粒子を含む多数の微粒子を塗布、蒸着、スパッタリングなどの手段で付着させて製造する
ことができる。また、流体に磁性体微粒子を含む多数の微粒子をコロイド状に分散させて
製造することができる。
【０６２１】
　本発明において、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が他方に
対して回転する処理用面の間にできる薄膜流体中で磁性体微粒子を得る場合、例えば、Fe
Cu（鉄銅合金）微粒子のような金属からなる磁性体微粒子を作製する場合には、まず第１
流体として水系溶媒に鉄の塩として例えば塩化第一鉄、銅の塩として硫酸銅等を溶解した
水溶液を用い、第２流体にヒドラジンやジメチルアミノエタノールなどの還元剤としての
磁性体微粒子析出剤を溶解した水溶液を用いる事により、FeCu微粒子が作製できる。また
上記水系溶媒としては特に限定されないがイオン交換水や純水などの精製水を用いること
ができる。
【０６２２】
　磁性体微粒子析出剤として用いられる還元剤は特に限定されないが、例えば、水素化ホ
ウ素ナトリウム、次亜リン酸ナトリウム、ヒドラジン、遷移金属元素のイオン（三価のチ
タンイオン、二価のコバルトイオン等）やメタノール、エタノール、２－プロパノール等
のアルコールや、あるいはアスコルビン酸等を挙げることができる他、エチレングリコー
ル、グルタチオン、有機酸類（クエン酸、リンゴ酸、酒石酸等）、還元性糖類（グルコー
ス、ガラクトース、マンノース、フルクトース、スクロース、マルトース、ラフィノース
、スタキオース等）、および糖アルコール類やソルビトールなどが挙げられる。また還元
剤としてアミンを使用してもよく、係るアミンとしては例えば、プロピルアミン、ブチル
アミン、ヘキシルアミン、ジエチルアミン、ジプロピルアミン、ジメチルエチルアミン、
ジエチルメチルアミン、トリエチルアミン、エチレンジアミン、Ｎ ，Ｎ ，Ｎ ′，Ｎ ′
－テトラメチルエチレンジアミン、１ ，３ －ジアミノプロパン、Ｎ ，Ｎ ，Ｎ ′，Ｎ 
′－テトラメチル－１ ，３ －ジアミノプロパン、トリエチレンテトラミン、テトラエチ
レンペンタミン等の脂肪族アミン；ピペリジン、Ｎ －メチルピペリジン、ピペラジン、
Ｎ ，Ｎ ′－ジメチルピペラジン、ピロリジン、Ｎ －メチルピロリジン、モルホリン等
の脂環式アミン；アニリン、Ｎ －メチルアニリン、Ｎ ，Ｎ －ジメチルアニリン、トル
イジン、アニシジン、フェネチジン等の芳香族アミン；ベンジルアミン、Ｎ －メチルベ
ンジルアミン、Ｎ ，Ｎ －ジメチルベンジルアミン、フェネチルアミン、キシリレンジア
ミン、Ｎ ，Ｎ ，Ｎ ′，Ｎ ′－テトラメチルキシリレンジアミン等のアラルキルアミン
等を挙げることができる。また、上記アミンとして、例えば、メチルアミノエタノール、
ジメチルアミノエタノール、トリエタノールアミン、エタノールアミン、ジエタノールア
ミン、メチルジエタノールアミン、プロパノールアミン、２ －（３ －アミノプロピルア
ミノ）エタノール、ブタノールアミン、ヘキサノールアミン、ジメチルアミノプロパノー
ル等のアルカノールアミンも挙げることができる。
【０６２３】
上記反応において、磁性体微粒子を窒化するために処理用面間に窒素含有ガスや窒素と水
素の混合ガス、またはアンモニアガスを導入しても良い。同様に、磁性体微粒子に酸化皮
膜を形成する場合には、処理用面間に適当な酸素濃度の、酸素と不活性ガスの混合ガスを
導入して実施できる、さらに、それぞれの処理を促進するために、処理用面間を加熱（加
温）したり、処理用面間に紫外線（ＵＶ）を照射したり、処理用面間に超音波エネルギー
を与えたりしても実施できる。
【０６２４】
　また、マグネタイト（Fe3O4）微粒子のような金属酸化物からなる磁性体微粒子を作製
する場合には、例えば、まず第１流体として水系溶媒に２価鉄イオンの塩として塩化第一
鉄や硝酸第一鉄、又は硫酸第一鉄を用い、３価鉄イオンの塩として塩化第二鉄などを用い
て、２価鉄イオンと３価鉄イオンが２価：３価＝１：２となるように溶解した水溶液を用
い、第２流体に水酸化ナトリウムや水酸化カリウム、またはアンモニアなどのアルカリ性



(106) JP 2009-82902 A 2009.4.23

10

20

30

40

50

共沈剤としての磁性体微粒子析出剤を溶解した水溶液を用いる事により、マグネタイト微
粒子が作製できる。また上記水系溶媒としては特に限定されないがイオン交換水や純水な
どの精製水を用いることができる。また、種々の目的でメタノールなどの水溶性有機溶媒
を混合しても良い。
【０６２５】
　また、金属硫化物からなる磁性体微粒子を作製する場合には、例えば、上記第１流体と
して水系溶媒に、磁性体であるコバルトの硝酸塩と、これに加えて他の金属として銅の硝
酸塩等を溶解した水溶液を用い、第２流体に硫化ナトリウム（Ｎａ２Ｓ） のような硫黄
（Ｓ）源を溶解した水溶液もしくは硫化水素（Ｈ２Ｓ）の様な気体の硫黄（Ｓ）源を磁性
体微粒子析出剤として用いる事により、この磁性体微粒子が作製できる。これらも上記と
同様に、目的に応じて窒化処理や酸化処理、加熱処理やUV処理などができる。
【０６２６】
　また、上記流体のうち、少なくとも１種類の流体に、磁性体微粒子の表面に配位する分
散剤を添加できる。分散剤としては特に限定されないが、溶液に対して良好な溶解性を有
すると共に、析出した磁性体微粒子を、溶液中に良好に分散させることができる種々の分
散剤が、いずれも使用可能である。特に、高分子分散剤が好適に使用される。上記高分子
分散剤としては種々のものが利用できるが、例えば、ポリエチレンイミン、ポリビニルピ
ロリドン等の高分子分散剤や、ポリアクリル酸、カルボキシメチルセルロース等の、分子
中にカルボン酸基を有する炭化水素系の高分子分散剤、ポバール（ポリビニルアルコール
）、あるいは、１分子中に、ポリエチレンイミン部分とポリエチレンオキサイド部分とを
有する共重合体等の、極性基を有する高分子分散剤が挙げられる。また、その分子量は、
１０００００以下であるのが好ましい。また、市販されているものを使用することもでき
る。上記市販品としては、例えば、ソルスパース２００００ 、ソルスパース２４０００ 
、ソルスパース２６０００ 、ソルスパース２７０００ 、ソルスパース２８０００ 、ソ
ルスパース４１０９０ （以上、アビシア社製）、ディスパービック１６０ 、ディスパー
ビック１６１ 、ディスパービック１６２ 、ディスパービック１６３ 、ディスパービッ
ク１６６ 、ディスパービック１７０ 、ディスパービック１８０ 、ディスパービック１
８１ 、ディスパービック１８２ 、ディスパービック－１８３ 、ディスパービック１８
４ 、ディスパービック１９０ 、ディスパービック１９１ 、ディスパービック１９２ 、
ディスパービック－２０００ 、ディスパービック－２００１ （以上、ビックケミー社製
）、ポリマー１ ００ 、ポリマー１２０ 、ポリマー１５０ 、ポリマー４００ 、ポリマ
ー４０１ 、ポリマー４０２ 、ポリマー４０３ 、ポリマー４５０ 、ポリマー４５１ 、
ポリマー４５２ 、ポリマー４ ５３ 、ＥＦＫＡ －４６ 、ＥＦＫＡ －４７ 、ＥＦＫＡ 
－４８ 、ＥＦＫＡ －４９ 、ＥＦＫＡ－１５０１ 、ＥＦＫＡ －１５０２ 、ＥＦＫＡ 
－４５４０ 、ＥＦＫＡ －４５５０ （以上、ＥＦ ＫＡ ケミカル社製）、フローレンＤ
ＯＰＡ －１５８ 、フローレンＤＯＰＡ －２２ 、フローレンＤＯＰＡ －１７ 、フロー
レンＧ －７００ 、フローレンＴＧ －７２０Ｗ 、フローレン－７３０Ｗ 、フローレン
－７４０Ｗ 、フローレン－７４５Ｗ 、（以上、共栄社化学社製）、アジスパーＰＡ１１
１ 、アジスパーＰＢ７１１ 、アジスパーＰＢ８１１ 、アジスパーＰＢ ８２１ 、アジ
スパーＰＷ９１１ （以上、味の素社製）、ジョンクリル６７８ 、ジョンクリル６７９ 
、ジョンクリル６２ （以上、ジョンソンポリマー社製）等を挙げることができる。これ
らは単独で使用してもよく、２ 種以上を併用してもよい。オレイン酸やエルカ酸、リノ
ール酸、ヘキサリン酸、オクタリン酸、テトラリン酸、トリリン酸等のポリリン酸類、酢
酸、アクリル酸やメタクリル酸などの高分子有機酸やポリビニルピロリドン、ポリビニル
アルコールやヘキサメタリン酸ナトリウムのような高分子有機物、２－メルカプトエタノ
ール、メルカプト酢酸、２－メルカプトエチルアミン、β－チオジグリコール、２，２ '
－チオ二酢酸等のチオール類、またはポリスチレンや、ホスフィンオキシド類を用いて実
施できる。
【０６２７】
　また適宜、反応時のｐＨを調整するためにｐＨ調整剤を添加できる。反応条件をアルカ
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リ性とする場合にはｐＨ調整剤として水酸化ナトリウム水溶液や水酸化カリウム溶液、水
酸化カルシウム水溶液、水酸化バリウム水溶液、アンモニア水などの強アルカリ性や弱ア
ルカリ性の水溶液を用いる事ができる。
【０６２８】
　反応条件を酸性とする場合にはｐＨ調整剤として塩酸水溶液や硝酸溶液、酢酸水溶液や
クエン酸水溶液などの強酸性や弱酸性の水溶液を用いる事ができる。
【０６２９】
　さらに、処理用面間を加熱（加温）したり、処理用面間に紫外線（ＵＶ）を照射したり
、また処理用面間に超音波エネルギーを与えてもかまわない。特に、第１処理用面１と第
２処理用面２とで温度差を設けた場合は、薄膜流体中で対流を発生させることができるた
め、これにより反応を促進させることができるという利点がある。
【０６３０】
　より具体的に、加熱（加温）については、例えば各処理用部１０，２０の少なくとも一
方にヒーターや熱媒を通すジャケットを設けることにより、薄膜流体を加熱（加温）でき
るようにする。また、紫外線（ＵＶ）を照射することについては、例えば各処理用部１０
，２０の少なくとも一方に紫外線を照射するランプなどの素子を設け、対応する処理用面
から薄膜流体に紫外線（ＵＶ）を照射できるようにする。また、超音波エネルギーを与え
ることについては、例えば各処理用部１０，２０の少なくとも一方に超音波発振体を設け
ることができる。
【０６３１】
また、上記析出を減圧または真空状態を確保できる容器内で行い、少なくとも処理後流体
が吐出される２次側を減圧または真空状態とする事で、析出反応中に発生するガス並びに
上記流体中に含まれるガスの脱気、もしくは上記流体の脱溶剤が行える。それにより、磁
性体微粒子析出とほぼ同時に脱溶剤処理を行う場合にも、処理用面間で析出した磁性体微
粒子を含む流体が、処理用面より、噴霧状態で吐出するため、その流体の表面積が増大し
、脱溶剤効率が非常に高い。そのためこれまでよりも簡単に、実質１工程で磁性体微粒子
作製処理と脱溶剤処理が行える。
【０６３２】
　このようにして、水系溶媒中に体積平均粒子径が０．５～１０００ｎｍ、好ましくは１
～３０ｎｍ、より好ましくは５～１１ｎｍの磁性体微粒子が分散された水系分散液（懸濁
液）である磁性流体を作製することができる。さらに、金属の硝酸塩等を溶解した水溶液
に分散剤を添加した場合には、表面に分散剤が配位された磁性体微粒子が分散された水系
分散液（懸濁液）である磁性流体を作製することができ、得られた磁性体微粒子の再分散
性が非常に良い。そのため、再び、目的に応じた磁性流体を再度調製する場合にも好都合
である。
【０６３３】
　前述のように、第１導入部ｄ１、第２導入部ｄ２以外に第３導入部ｄ３を処理装置に設
けることもできるが、この場合にあっては、例えば各導入部から、pH調製剤、金属イオン
の水溶液、分散剤、磁性体微粒子析出剤をそれぞれ別々に処理装置に導入することが可能
である。そうすると、各溶液の濃度や圧力を個々に管理することができ、磁性体微粒子が
生成する反応をより精密に制御することができる。第４以上の導入部を設けた場合も同様
であって、このように処理装置へ導入する流体を細分化できる。
【０６３４】
　また、本発明において、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が
他方に対して回転する処理用面の間にできる薄膜流体中における磁性体微粒子の製造方法
に逆ミセル法を用いる場合も上記の場合とほぼ同じであるが、例えば、FePt微粒子を作製
する場合には、適当な有機溶媒、たとえばヘプタン、オクタン、ノナンなどの炭素数７～
１２のアルカンもしくはジエチルエーテルやジプロピルエーテルなどのエーテルに水と適
当な分散剤、例えばセチルトリメチルアンモニウムブロマイドまたはペンタエチレングリ
コールドデシルエーテルを入れ、逆ミセル溶液を作製する。その逆ミセル溶液に鉄及び白
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金の硝酸塩や硫酸塩、塩酸塩、酢酸塩もしくは金属カルボニルなど鉄もしくは白金の化合
物の水溶液を入れ、第１流体としての鉄及び白金化合物を含む逆ミセル溶液を作製する。
次に第２流体として磁性体微粒子析出剤である還元剤を含む逆ミセル溶液を用いることに
より、FePt微粒子を含むサスペンションが得られる。
【０６３５】
　以下本発明について実施例を掲げて更に詳しく説明するが、本発明はこれらの実施例の
みに限定されるものではない。
【０６３６】
　図１（Ａ）に示す、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が他方
に対して回転する処理用面１，２の間にできる、薄膜流体中で均一に攪拌・混合する反応
装置を用いて鉄・銅混合水溶液を薄膜中で還元させ、薄膜中で均一混合しながら磁性体微
粒子を得る。
【０６３７】
　尚、以下の実施例において、「中央から」というのは、前述した、図１（Ａ）に示す処
理装置の「第１導入部ｄ１から」という意味であり、第１流体は、前述の第１被処理流動
体を指し、第２流体は、上述した、図１（Ａ）に示す処理装置の「第２導入部ｄ２から導
入される、前述の第２被処理流動体を指す。
【０６３８】
（実施例Ｉ１）
　中央から第１流体として１０％ヒドラジン水溶液を、供給圧力／背圧力＝０．０２ＭＰ
ａ／０．０１ＭＰａ、回転数１０００ｒｐｍ、送液温度８０℃で送液しながら、第２流体
として直前にアンモニア水でｐＨを１２に調製した２０％硫酸第一鉄／１８％硫酸銅／２
％ＢＹＫ－１９０（ビックケミー社製）水溶液を１０ｍｌ／ｍｉｎで処理用面間１，２間
に導入した。水系の鉄銅合金コロイド溶液である磁性流体が処理用面１，２間より吐出さ
れた。
【０６３９】
　次に、得られた鉄銅合金コロイド溶液について、透析チューブを用いて不純物を除去し
、透過型電子顕微鏡（ＴＥＭ） を用いて、この分散液中の鉄銅微粒子を観察した。そこ
から無作為に１００個の粒子を選んで平均一次粒子径を測定したところ、９．３ｎｍであ
った。また、鉄イオンと銅イオンとの配合比率（原子数比）は１０ ：９ であった。さら
にその鉄銅粒子の収率は９４％であった。また、得られた鉄銅合金微粒子を透過型顕微鏡
にて確認したところ、粒子の形状は球形であった。
【０６４０】
（実施例Ｉ２）
　中央から第１流体として０．３ｍｏｌ／Ｌ苛性ソーダ（水酸化ナトリウム）水溶液を、
供給圧力/背圧力=0.40MPa/0.01MPa、回転数500 rpm、送液温度95℃で送液しながら、第２
流体として、原料金属塩として塩化第二鉄六水和物、塩化コバルト六水和物、塩化ニッケ
ル六水和物、及び塩化クロム六水和物を用い、０．２５ｍｏｌ／ｌのＦｅ３＋水溶液、０
．１０ｍｏｌ／ｌのＣｏ２＋水溶液、０．１０ｍｏｌ／ｌのＮｉ２＋水溶液、及び０．１
０ｍｏｌ／ｌのＣｒ３＋水溶液をＦｅ３＋：Ｃｏ２＋：Ｎｉ２＋：Ｃｒ３＋＝２：１：０
．３：０．３になるように混合したものを10ml/minで処理用面１，２間に導入した。黒色
微粒子分散体である磁性流体が処理用面より吐出された。
【０６４１】
　得られた黒色微粒子分散体の一部をろ過して得た沈殿物を元素分析した結果、Ｆｅが４
７．６％、Ｃｏが１４．１％、Ｎｉが２．９％。Ｃｒが２．４％であった。粒度分布を、
レーザードップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品名マイクロトラ
ック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、体積平均粒子径は18ｎｍであった。この
粒子は物理特性測定システム（ＰＰＭＳ）を用いて磁気測定を行った結果、飽和磁化σが
５７．２×１０－６Ｗｂ・ｍ/ｋｇ、保持力ＨｃＪが４２１ｋＡ/ｍであった。
【０６４２】
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　さらに、その黒色微粒子分散体を純水によって洗浄した後、真空乾燥して黒色微粒子粉
体を得た。その粉体を再びイオン交換水に投じて、高速撹拌型分散機（商品名：クレアミ
ックス、エム・テクニック社製）にて攪拌したところ、再び黒色微粒子分散物を得、体積
平均粒子径は真空乾燥前と同じ、体積平均粒子径18nmであり、得られた黒色微粒子粉体の
再分散性が良い事を確認した。
【０６４３】
（実施例Ｉ３）
　中央から第１流体として、ＮａＢＨ4を水（脱酸素：０ ．１ ｍ ｇ／ｌ以下）に溶解し
た還元剤水溶液に、エーロゾルＯＴ とデカンとオレイルアミン２ｍｌ とを混合したアル
カン溶液を添加、混合して逆ミセル溶液（0.9％ＮａＢＨ4/１８．８％脱酸素水/12.7％エ
ーロゾルＯＴ/６５．９％デカン/１．７％オレイルアミン）、を供給圧力/背圧力＝０．
１０ＭＰａ/０．０１ＭＰａ、回転数１０００ rpm、送液温度５０℃で送液しながら、第
２流体として三シュウ酸三アンモニウム鉄（Ｆｅ（ＮＨ4）3（Ｃ2Ｏ4）3）と塩化白金酸
カリウム（Ｋ2ＰｔＣｌ4）を水（脱酸素）に溶解した金属塩水溶液に、エーロゾルＯＴと
デカンとを混合したアルカン溶液を添加、混合して逆ミセル溶液（１．１％Ｆｅ（ＮＨ4

）3（Ｃ2Ｏ4）3/０．９Ｋ2ＰｔＣｌ4/１８．９％脱酸素水/１２．８%エーロゾルＯＴ/６
６．３％デカン）を調製したものを10ml/minで処理用面１，２間に導入した。微粒子分散
体を含む逆ミセル溶液である磁性流体が処理用面より吐出された。
【０６４４】
　得られた逆ミセルを破壊するために、水：メタノール＝１：１の混合溶液を添加して水
相と油相とに分離した。油相側にナノ粒子が分散した状態が得られた。油相側を水：メタ
ノール＝３：１の混合溶液で５回洗浄した。
【０６４５】
　その後、メタノールを添加してナノ粒子にフロキュレーションを起こさせて沈降させた
。上澄み液を除去して、ヘプタンを添加して再分散した。さらに、メタノール添加による
沈降とヘプタン分散との沈降分散を３回繰り返して、最後にヘプタンを添加して、水と界
面活性剤との質量比（水／界面活性剤） が２のＦｅＰｔ（鉄白金合金）ナノ粒子分散液
を調製した。
【０６４６】
　得られたＦｅＰｔナノ粒子分散液について、透析チューブを用いて不純物を除去し、透
過型電子顕微鏡（ＴＥＭ） を用いて、この分散液中の鉄銅微粒子を観察した。そこから
無作為に１００個の粒子を選んで平均一次粒子径を測定したところ、４．０ｎｍであった
。
【０６４７】
（比較例Ｉ１）
　０．３ｍｏｌ／Ｌ苛性ソーダ水溶液を、高速撹拌型分散機（商品名：クレアミックス、
エム・テクニック社製）にて液温95℃、２００００rpmで攪拌しながら、原料金属塩とし
て塩化第二鉄六水和物、塩化コバルト六水和物、塩化ニッケル六水和物、及び塩化クロム
六水和物を用い、０．２５ｍｏｌ／ｌのＦｅ３＋水溶液、０．１０ｍｏｌ／ｌのＣｏ２＋

水溶液、０．１０ｍｏｌ／ｌのＮｉ２＋水溶液、及び０．１０ｍｏｌ／ｌのＣｒ３＋水溶
液をＦｅ３＋：Ｃｏ２＋：Ｎｉ２＋：Ｃｒ３＋＝２：１：０．３：０．３になるように混
合したものを導入した。黒色微粒子分散体である磁性流体が得られた。
【０６４８】
　得られた黒色微粒子の粒度分布を、レーザードップラー法を応用した粒度分布測定装置
〔日機装(株)製の商品名マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、体
積平均粒子径は970ｎｍであった。
【０６４９】
さらに、実施例Ｉ２と同様の方法で得られた黒色微粒子粉体を再びイオン交換水に投じて
、高速撹拌型分散機（商品名：クレアミックス、エム・テクニック社製）にて攪拌したと
ころ、再び黒色微粒子分散物を得られたが、体積平均粒子径は真空乾燥前よりも大きく、
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体積平均粒子径1640nmであった。
【０６５０】
　磁性体微粒子を得る為に要したエネルギー量は、比較例に比べて上記実施例の方が体積
平均粒子径が小さくなっているにもかかわらず全て十分の一以下となった。これより上記
実施例の製造方法がエネルギー効率に優れている事がわかった。
【０６５１】
（Ｊ）生体摂取物（分散）
　以下に、本発明の生体摂取物を分散によって得るための操作について説明する。
【０６５２】
 具体的には、対向して配設された近接・離反可能な処理用面をもつ、少なくとも一方が
他方に対して回転する処理用面の間に、水系分散溶媒を第１流体（被処理流動体）として
、脂溶性の薬理活性物質を含有する油相成分を第２流体（被処理流動体）として、各流体
を、独立した状態を保持したまま各流体に対応する独立した経路を通じて、処理用面の間
に導入して薄膜流体とし、その中で各流体を混合することにより所望の粒子径を有する微
小粒子である生体摂取物を得る。この生体摂取物は、上記第１流体が連続相であり、この
連続相中に上記第２流体が分散相として存在するＯ／Ｗ形の分散液として、上記処理用面
の間から取り出される。また、界面活性剤を使用する場合、第１流体もしくは第２流体、
または各流体の両方に適宜添加すれば良い。
【０６５３】
　なお、ここでいう薬理活性物質とは、生物に対して生理作用ないしは薬理作用を発現す
る物質単体および化合物のことをいう。例えば、医薬品・医薬部外品、食品・食品添加物
・健康食品・化粧品・ビタミン剤などに含まれる薬効成分を意味する。
【０６５４】
　また、対向して配設された近接・離反可能な処理用面をもつ、少なくとも一方が他方に
対して回転する処理用面の間に、油系分散溶媒を第１流体（被処理流動体）として、水溶
性の薬理活性物質を含有する水相成分を第２流体（被処理流動体）として、各流体を、独
立した状態を保持したまま各流体に対応する独立した経路を通じて、処理用面の間に導入
して薄膜流体とし、その中で各流体を混合することにより所望の粒子径を有する微小粒子
である生体摂取物を得る。この生体摂取物も上記と同様、上記第１流体が連続相であり、
この連続相中に上記第２流体が分散相として存在するＷ／Ｏ形の分散液として、上記処理
用面の間から取り出される。
【０６５５】
　上記のように薄膜流体中で各流体の混合がなされるため、不均一な予備分散調製物を用
いることなく、直接調製することが可能となり常に均一な混合場を与えるため、目的とす
る粒子径の生体摂取物を容易に得ることが出来る。
【０６５６】
　上記のように、各流体が独立した状態を保持したまま処理用面の間に導入され、そこで
できる薄膜流体中で各流体を混合させることができるので、従来必要であった予備混合工
程を省略することができる。これにより、従来よりも低エネルギーで生体摂取物を得るこ
とができる。
【０６５７】
　なお、ここでいう各流体における第１、第２という表現は、複数存在する流体の第ｎ番
目であるという、識別のための意味合いを持つに過ぎないものであり、第３以上の流体も
存在し得る。第３以上の流体を用いると、複合エマルション粒子や油相及び水相成分を含
有するリポソームの製造時に有益である。
【０６５８】
　生体摂取物の製造において、必要に応じて薬理活性物質以外に、分散相あるいは連続相
に種々の物質を添加することができる。例えば、低分子ないし高分子の修飾物質、例えば
、アミノ酸やペプチド、トランスフェリン、ガラクトースやマンノース等の糖類を、独立
した経路より上記薄膜流体中に導入して上記各流体と混合することにより、生体摂取物の
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表面を所望の修飾物質により安定化することができる。また、薬理活性物質についても、
上記の組み合わせに限らず、分散相と連続相のいずれの流体に添加しても良く、場合によ
っては両方の流体に添加しても良い。
【０６５９】
　上記の操作によって得られた生体摂取物の粒子径は、連続相と分散相の予備混合が不要
となることから、不均一な混合粒子が発生することなく、また、均一にエネルギーが投下
できるため、従来に比べて単一分散が可能である。また、第１処理用部と第２処理用部の
間隔を自由に調節することにより、粒子径をコントロールすることができる。
【０６６０】
　また、生体摂取物の製造にあたり、例えば図１８（Ａ）に示すように減圧ポンプＱを用
い、第１処理用部１０と第２処理用部２０の外側、すなわち被処理流動体の通過する流路
の周囲を減圧状態（真空状態を含む）にし、エマルション化及びリポソーム化工程中の被
処理流動体中に含まれている空気や溶存酸素などの気体、低沸点の有機溶剤、蒸気などを
脱気、もしくは脱溶剤することも可能である。こうすると、処理用面間で混合し得られた
生体摂取物を含む流体が、処理用面より噴霧状態で吐出するため、その流体の表面積が増
大し、脱気・脱溶剤効率が非常に高い利点がある。このように脱気もしくは脱溶剤した処
理物（生体摂取物）は長期安定性に優れている。
【０６６１】
　生体摂取物であるリポソームの製造方法においては、分散相もしくは連続相の被処理流
動体のうち少なくともどちらか一方に、天然及び合成リン脂質、それらの水素化誘導体及
びそれらの混合物を一種類以上含むものとする。
【０６６２】
　上記リン脂質は具体的には、ホスファチジルコリン、ホスファチジルエタノールアミン
、ホスファチジルセリン、ホスファチジン酸、ホスファチジルグリセロール、ホスファチ
ジルイノシトール、カルジオリピン、卵黄レシチン、大豆レシチン、水添卵黄レシチン、
水添大豆レシチン等のグリセロリン脂質類、スフィンゴエミリン、セラミドホスホリルエ
タノールアミン、セラミドホスホリルグリセロール等から選ばれるスフィンゴリン脂質類
、プラスマローゲン類、ジガラクトシルジグリセリド、ガラクトシルジグリセリド硫酸エ
ステル等のグリセロ脂質類などが挙げられる。
【０６６３】
　上記に加え、両親媒性化合物、イオン性及び非イオン性界面活性剤、スフィンゴ糖脂質
（例えば、ガラクトシルセラミド、グリコシルセラミド、ガラクトシルセラミド硫酸エス
テル、ラクトシルセラミド、ガングリオシドG7、ガングリオシドG6、ガングリオシドG4）
、生理学的胆汁酸塩（例えばコール酸ナトリウム、デヒドロコール酸ナトリウム、デオキ
シコール酸ナトリウム、グリココール酸ナトリウム及びタウロコール酸ナトリウム）、飽
和及び不飽和脂肪酸または脂肪アルコール、エトキシ化脂肪酸または脂肪アルコール、及
びそれらのエステル及びエーテル、アルキルアリール‐ポリエーテルアルコール（例えば
チロキサポール）、糖または糖アルコールと脂肪酸または脂肪アルコールとのエステル及
びエーテル、アセチル化またはエトキシ化モノ‐及びジグリセライド、合成生物分解性ポ
リマー（例えばポリオキシエチレン及びポリオキシプロピレンオキサイドのブロック共重
合体）、エトキシ化ソルビタンエステルまたはソルビタンエーテル、アミノ酸、ポリペプ
チド及びタンパク質（例えばゼラチン及びアルブミン）、ステロール類（例えば植物ステ
ロール、コレステロール、トコフェロール）を含んでも良い。
【０６６４】
　生体摂取物の組成成分に不飽和脂肪酸を有する場合は、脂質の酸化を防止するため、処
理用面に窒素ガスまたはアルゴンガスのような不活性の気体を導入し、その雰囲気中で処
理を行うことが好ましい。例えば、第１処理用部と第２処理用部の外側、すなわち被処理
流動体の通過する流路の周囲を上記不活性の気体で満たす。
【０６６５】
　生体摂取物の製造において、連続相に使用する水系分散溶媒、あるいは分散相に使用す
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る水相成分は、薬理学的に許容される液体であれば良く、特に限定されるものではないが
、水、緩衝液、エタノール、プロピレングリコール、ジメチルスルホキシド（DMSO）また
はメチルイソブチルケトン（MIBK）、またはそれらの混合物などが挙げられる。これらの
うち、水あるいは緩衝液が好ましい。
【０６６６】
　生体摂取物の製造において、連続相に使用する油系分散溶媒、あるいは分散相に使用す
る油相成分は、大豆油、オリーブ油等の天然油の他、合成油を用いることができる。
【０６６７】
　生体摂取物の製造において分散相成分に相転移温度を有するものを含む場合、処理用面
の間にできる薄膜流体を相転移温度＋５～＋４５℃の温度範囲に調整し、その後、薄膜流
体中で得られた生体摂取物を相転移温度以下に急冷することにより所望の生体摂取物を得
る。急冷を行う理由は、製造した生体摂取物が凝集や合一、クリーミングを引き起こさな
い様にするためである。
【０６６８】
　例えば、リン脂質の相転移温度は、ジミリストイルフォスファチジルコリンが２３～２
４℃、ジパルミトイルフォスファチジルコリンが４１．０～４１．５℃、ジステアロイル
フォスファチジルコリンが５４．１～５８．０℃、水素添加大豆レシチンが約５３℃であ
る。
【０６６９】
　なお、得られたリポソーム及びマイクロエマルション粒子は、好ましくは0.45μm、よ
り好ましくは0.22μmのフィルターで無菌濾過することができる。
【０６７０】
　また、本発明により得られたリポソーム及びマイクロエマルション粒子は、冷暗所（4
℃）で一ヶ月以上、可視的凝集体の形成は確認されなかった。よって、本発明により得ら
れたリポソーム及びマイクロエマルション粒子は安定性に優れる。なお、得られた生体摂
取物の粒度分布における体積平均粒子径が１０～４００ｎｍのものが、特に安定性に優れ
ている。
【０６７１】
　本発明により得る生体摂取物は、生体に摂取する事を目的とするものであれば特に限定
されないが、例えば、薬剤カプセル、経皮吸収製剤、経口製剤、免疫アジュバンド、人口
赤血球、人口血小板などの医薬品のように生体内で、何らかの効果を発現させるものや、
ドラッグデリバリーシステムにおける薬物成分の運搬用物質、遺伝子導入ベクター、また
は化粧料のように皮膚に塗布するクリーム製剤やローションおよび育毛・養毛剤、または
食品や食品添加物、健康食品、香料などが挙げられる。
【０６７２】
　このように、本発明における生体摂取物の製造方法は、これまで不可欠であった予備分
散工程を不要とし、且つ、予備分散状態における各種薬物不均等配位や不均等熱履歴、不
均等エネルギー投下量の影響を排除し、常に新しい混合場を与えるため均一な粒子径を得
ることが可能となった。また、第１処理用部と第２処理用部の間隔を容易に自由に調節す
ることが可能であるため、粒子径を自由にコントロールすることができる。これにより、
作業工程を簡略化することができ、従来の方法に比べて、短時間で所望の粒子を得ること
ができ、エネルギー効率が良く、生産性が良い。
【０６７３】
　以下本発明について実施例を掲げて更に詳しく説明するが、本発明はこれらの実施例の
みに限定されるものではない。実施例Ｊ１～Ｊ４及びＪ９～Ｊ２１はリポソームに関する
ものであり、実施例Ｊ５～Ｊ８はマイクロエマルション粒子に関するものである。
【０６７４】
　以下の実施例において、「中央から」というのは、前述した、図１（Ａ）に示す処理装
置の「第１導入部ｄ１から」という意味であり、第１流体は、前述の第１被処理流動体を
指し、第２流体は、上述した、図１（Ａ）に示す処理装置の「第２導入部ｄ２」から導入
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される、前述の第２被処理流動体を指す。
【０６７５】
（実施例Ｊ１）
　中央から第１流体として、２０％トレハロース水溶液２４０ｇと１０％マンニトール水
溶液６０ｇの混合液を８５℃に加熱し、供給圧力／背圧力＝０．１３MPa／０．１２MPa、
回転数５０００ｒｐｍで送液し、第２流体として、水素添加（水添）大豆レシチン１２ｇ
、コレステロール６ｇ、1,3-ブチレングリコール２４ｇ、パラベン１．２ｇを混合し、加
熱溶解した液を第１処理用面１と第２処理用面２の間に導入し、吐出液が９０ｍｌ／ｍｉ
ｎとなるように混合した。処理時間は処理量３００ｇ当たり３．３ｍｉｎである。また、
吐出液は各処理用部間より吐出後、急冷し３５℃以下とした。
【０６７６】
　上記、処理後溶液を、動的光散乱法を測定原理とする粒度分布測定装置〔日機装(株)製
の商品名マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒子径（体積
）は４５.８ｎｍであった。
【０６７７】
（実施例Ｊ２）
　中央から第１流体として、２０％トレハロース水溶液２４０ｇと１０％マンニトール水
溶液６ｇの混合液を８５℃に加熱し、供給圧力／背圧力＝０．１１MPa／０．１２MPa、回
転数８０００ｒｐｍで送液し、第２流体として、水添大豆レシチン１２ｇ、コレステロー
ル６ｇ、1,3-ブチレングリコール２４ｇ、パラベン１．２ｇを混合し、加熱溶解した液を
第１処理用面１と第２処理用面２の間に導入し、吐出液が９０ｍｌ／ｍｉｎとなるように
混合した。処理時間は処理量３００ｇ当たり３．３ｍｉｎである。また、吐出液は各処理
用部間より吐出後、急冷し３５℃以下とした。
【０６７８】
　上記、処理後溶液を、動的光散乱法を測定原理とする粒度分布測定装置〔日機装(株)製
の商品名マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒子径（体積
）は２１．６ｎｍであった。
【０６７９】
（実施例Ｊ３）
　中央から第１流体として、２０％トレハロース水溶液２４０ｇと１０％マンニトール水
溶液６０ｇの混合液を８５℃に加熱し、供給圧力／背圧力＝０．１４MPa／０．１２MPa、
回転数３０００ｒｐｍで送液し、第２流体として、水添大豆レシチン１２ｇ、コレステロ
ール６ｇ、1,3-ブチレングリコール２４ｇ、パラベン１．２ｇを混合し、加熱溶解した液
を第１処理用面１と第２処理用面２の間に導入し、吐出液が９０ｍｌ／ｍｉｎとなるよう
に混合した。処理時間は処理量３００ｇ当たり３．３ｍｉｎである。また、吐出液は各処
理用部間より吐出後、急冷し３５℃以下とした。
【０６８０】
　上記、処理後溶液を、動的光散乱法を測定原理とする粒度分布測定装置〔日機装(株)製
の商品名マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒子径（体積
）は６０．９ｎｍであった。
【０６８１】
（実施例Ｊ４）
　中央から第１流体として、２０％トレハロース水溶液２４０ｇと１０％マンニトール水
溶液６０ｇの混合液を８５℃に加熱し、を供給圧力／背圧力＝０．１４MPa／０．２５MPa
、回転数５０００ｒｐｍで送液し、第２流体として、水添大豆レシチン１２ｇ、コレステ
ロール６ｇ、1,3-ブチレングリコール２４ｇ、パラベン１．２ｇを混合し、加熱溶解した
液を第１処理用面１と第２処理用面２の間に導入し、吐出液が３０ｍｌ／ｍｉｎとなるよ
うに混合した。また、吐出液は各処理用部間より吐出後、急冷し３５℃以下とした。
【０６８２】
　上記、処理後溶液を、動的光散乱法を測定原理とする粒度分布測定装置〔日機装(株)製
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の商品名マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒子径（体積
）は３６．８ｎｍであった。
【０６８３】
（比較例Ｊ１）
　水添大豆レシチン10.5ｇ、コレステロール5.25ｇ、1,3-ブチレングリコール２１ｇ、パ
ラベン1.05ｇを加熱溶解した液に２０％トレハロース水溶液210ｇと１０％マンニトール
水溶液52.5ｇを加え、８５℃に温調後、ホモジナイザー（エム・テクニック製クレアミッ
クスＷモーション）でローター１８０００ｒｐｍ/スクリーン１７０００ｒｐｍ、１０ｍ
ｉｎ処理し、その後ローター/スクリーン各６０００ｒｐｍにて３５℃まで急冷した。
【０６８４】
　上記、処理後溶液を、動的光散乱法を測定原理とする粒度分布測定装置〔日機装(株)製
の商品名マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒子径（体積
）は６３．８ｎｍであった。
【０６８５】
（比較例Ｊ２）
　水添大豆レシチン10.5ｇ、コレステロール5.25ｇ、1,3-ブチレングリコール２１ｇ、パ
ラベン1.05ｇを加熱溶解した液に２０％トレハロース水溶液210ｇ、１０％マンニトール
水溶液52.5ｇを加え、ホモジナイザー（クレアミックス）8000rpmにて粗分散後、乳化・
分散機（エム・テクニック製SS5）で回転数5000ｒｐｍ、８５℃にて処理し、吐出液が３
０ｍｌ／ｍｉｎとなるようにした。
【０６８６】
　上記、処理後溶液を、動的光散乱法を測定原理とする粒度分布測定装置〔日機装(株)製
の商品名マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平均粒子径（体積
）は56.8ｎｍであった。
【０６８７】
【表１７】

【０６８８】
　表１７に示すように（なお、表中の実施例１～４及び比較例１～２は、それぞれ上記実
施例Ｊ１～Ｊ４及び比較例Ｊ１～Ｊ２と読み替えるものとする）、リポソーム化に要した
エネルギー量は、比較例Ｊ１にくらべて、本発明の実施例Ｊ１で約1４分の1、実施例Ｊ２
で約３分の１、実施例Ｊ３で約５３分の１、実施例Ｊ４で約４分の１となった。また、比
較例Ｊ２に比べ、本発明の実施例Ｊ１で約13分の1、実施例Ｊ２で約3分の１、実施例Ｊ３
で約49分の１、実施例Ｊ４で約4分の１となった。これより、上記実施例の製造方法がエ
ネルギー効率に優れていることがわかる。
【０６８９】
（実施例Ｊ５）
　中央から第１流体として、注射用水８５３．５ｇに濃グリセリン２２．１ｇとｐH調整
剤（水酸化ナトリウム水溶液）を混合した溶液を供給圧力／背圧力＝０．０２０MPa／０
．０１MPa、回転数１０００ｒｐｍで送液し、第２流体として、精製オリーブ油１００ｇ
と高度精製卵黄レシチン１８ｇ、オレイン酸２．４ｇの混合液にプロスタグランジンE1５
ｍｇを加えてさらに攪拌溶解した液を第１処理用面１と第２処理用面２の間に導入し、吐
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出液が５０ｍｌ／ｍｉｎとなるように混合した。処理時間は処理量３００ｇ当たり６ｍｉ
ｎである。
【０６９０】
　上記、処理後溶液を、レーザー回折・散乱法を測定原理とする粒度分布測定装置〔SIMA
ZU製の商品名SALD-7000〕を用いて測定したところ、平均粒子径（体積）は７０．４ｎｍ
であった。
【０６９１】
（実施例Ｊ６）
　中央から第１流体として、注射用水８５３．５ｇに濃グリセリン２２．１ｇとｐH調整
剤（水酸化ナトリウム水溶液）を混合した溶液を供給圧力／背圧力＝０．０１０MPa／０
．０１MPa、回転数２０００ｒｐｍで送液し、第２流体として、精製オリーブ油１００ｇ
と高度精製卵黄レシチン１８ｇ、オレイン酸２．４ｇの混合液にプロスタグランジンE1５
ｍｇを加えてさらに攪拌溶解した液を第１処理用面１と第２処理用面２の間に導入し、吐
出液が５０ｍｌ／ｍｉｎとなるように混合した。処理時間は処理量３００ｇ当たり６ｍｉ
ｎである。
【０６９２】
　上記、処理後溶液を、レーザー回折・散乱法を測定原理とする粒度分布測定装置〔SIMA
ZU製の商品名SALD-7000〕を用いて測定したところ、平均粒子径（体積）は３８．３ｎｍ
であった。
【０６９３】
（実施例Ｊ７）
　中央から第１流体として、注射用水８５３．５ｇに濃グリセリン２２．１ｇとｐH調整
剤（水酸化ナトリウム水溶液）を混合した溶液を供給圧力／背圧力＝０．０１５MPa／０
．０１MPa、回転数１５００ｒｐｍで送液し、第２流体として、精製オリーブ油１００ｇ
と高度精製卵黄レシチン１８ｇ、オレイン酸２．４ｇの混合液にプロスタグランジンE1５
ｍｇを加えてさらに攪拌溶解した液を第１処理用面１と第２処理用面２の間に導入し、吐
出液が５０ｍｌ／ｍｉｎとなるように混合した。処理時間は処理量３００ｇ当たり６ｍｉ
ｎである。
【０６９４】
　上記、処理後溶液を、レーザー回折・散乱法を測定原理とする粒度分布測定装置〔SIMA
ZU製の商品名SALD-7000〕を用いて測定したところ、平均粒子径（体積）は６８．５ｎｍ
であった。
【０６９５】
（実施例Ｊ８）
　中央から第１流体として、注射用水８５３．５ｇに濃グリセリン２２．１ｇとｐH調整
剤（水酸化ナトリウム水溶液）を混合した溶液を供給圧力／背圧力＝０．０４０MPa／０
．０１MPa、回転数１５００ｒｐｍで送液し、第２流体として、精製オリーブ油１００ｇ
と高度精製卵黄レシチン１８ｇ、オレイン酸２．４ｇの混合液にプロスタグランジンE1５
ｍｇを加えてさらに攪拌溶解した液を第１処理用面１と第２処理用面２の間に導入し、吐
出液が１００ｍｌ／ｍｉｎとなるように混合した。処理時間は処理量３００ｇ当たり３ｍ
ｉｎである。
【０６９６】
　上記、処理後溶液を、レーザー回折・散乱法を測定原理とする粒度分布測定装置〔SIMA
ZU製の商品名SALD-7000〕を用いて測定したところ、平均粒子径（体積）は７０.１ｎｍで
あった。
【０６９７】
（比較例Ｊ３）
　注射用水２５７．０８ｇに濃グリセリン６．６５ｇを加えて攪拌混合した。これとは別
に精製オリーブ油３０．１２ｇ、高度精製卵黄レシチン５．４２ｇ、オレイン酸０．７３
ｇを攪拌溶解し、これにプロスタグランジンE1　１．５ｍｇを加え、さらに攪拌溶解した
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。これを先に調整した注射用水とグリセリン混液に加え、ホモジナイザー（エム・テクニ
ック製クレアミックスＷモーション）でローター１８０００ｒｐｍ/スクリーン１７００
０ｒｐｍで１０ｍｉｎ処理し、水酸化ナトリウムでｐH約５に調整し、プロスタグランジ
ンE１の脂肪乳剤を得た。
【０６９８】
　上記、処理後溶液を、レーザー回折・散乱法を測定原理とする粒度分布測定装置〔SIMA
ZU製の商品名SALD-7000〕を用いて測定したところ、平均粒子径（体積）は１１７．３ｎ
ｍであった。
【０６９９】
（比較例Ｊ４）
　注射用水２５７．０８ｇに濃グリセリン６．６５ｇを加えて攪拌混合した。これとは別
に精製オリーブ油３０．１２ｇ、高度精製卵黄レシチン５．４２ｇ、オレイン酸０．７３
ｇを攪拌溶解し、これにプロスタグランジンE1　１．５ｍｇを加え、さらに攪拌溶解した
。これを先に調整した注射用水とグリセリン混液に加え、乳化・分散機（エム・テクニッ
ク製SS5）で回転数５０００ｒｐｍで６ｍｉｎ処理し、吐出液が５０ｍｌ／ｍｉｎとなる
ようにした。その後、水酸化ナトリウムでｐH約５に調整し、プロスタグランジンE１の脂
肪乳剤を得た。
【０７００】
　上記、処理後溶液を、レーザー回折・散乱法を測定原理とする粒度分布測定装置〔SIMA
ZU製の商品名SALD-7000〕を用いて測定したところ、平均粒子径（体積）は１09.5ｎｍで
あった。

【表１８】

【０７０１】
　表１８に示すように（なお、表中の実施例５～８及び比較例３～４は、それぞれ上記実
施例Ｊ５～Ｊ８及び比較例Ｊ３～Ｊ４と読み替えるものとする）、マイクロエマルション
化に要したエネルギー量は、比較例Ｊ３にくらべて、本発明の実施例Ｊ５で約２０分の1
、実施例Ｊ６で約３分の１、実施例Ｊ７で６分の１、実施例Ｊ８で１３分の１となった。
また、比較例Ｊ４にくらべて、本発明の実施例Ｊ５で約11.2分の1、実施例Ｊ６で約1.4分
の１、実施例Ｊ７で3.3分の１、実施例Ｊ８で7.0分の１となった。これより、上記実施例
の製造方法がエネルギー効率に優れていることがわかる。
【０７０２】
（実施例Ｊ９～Ｊ２１）
　次に、投入温度と処理後の冷却温度の違いによる生体摂取物の粒子径の違いを検証した
。
【０７０３】
　1.2ｇ水素添加大豆レシチンを10ｇ大豆油に分散させた液を油相とし、25ｇグリセリン
を863ｇ精製水に溶解させた液を水相とし、表１９の条件にて処理を行った（なお、表中
の実施例９～２１は、上記実施例Ｊ９～Ｊ２１と読み替えるものとする）。図１（Ａ）に
示す、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が他方に対して回転す
る処理用面１，２の間にできる、薄膜流体中で均一に攪拌・混合する処理装置を用いて油
相を薄膜中で水相と合流させ、薄膜中で均一混合しながら乳化・分散を行う。
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【表１９】

【０７０４】
　粒子径の測定結果を表２０に記す（なお、表中の実施例９～２１は、上記実施例Ｊ９～
Ｊ２１と読み替えるものとする）。

【表２０】

【０７０５】
（Ｋ）樹脂微粒子
　以下に、本発明における樹脂微粒子の生成を説明する。
【０７０６】
　この樹脂微粒子の生成は、図１（Ａ）に示す装置の、近接・離反可能に互いに対向して
配設され、少なくとも一方が他方に対して回転する処理用面１，２間で強制的に均一混合
しながらなされる。
【０７０７】
　まず、一つの流路である第１導入部ｄ１より、第１流体として水性溶媒を少なくとも１
種類含む流体を、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が他方に対
して回転する処理用面１，２間に導入して、この処理用面間に第１流体膜を作る。
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【０７０８】
　次いで別流路である第２導入部ｄ２より、第２流体として樹脂に対して溶解性及び相溶
性である溶媒に少なくとも１種類の樹脂を溶解、好ましくは分子分散させた流体を、上記
処理用面１，２間に作られた第１流体膜に直接導入する。
【０７０９】
　上記のように、流体の供給圧と回転する処理用面の間にかかる圧力との圧力バランスに
よって距離を固定された処理用面１，２間にて薄膜流体ができる。そして、この薄膜流体
中で第１流体と第２流体とが合流して薄膜流体となる。その薄膜流体中で第１流体と第２
流体とが合流して混合され、析出あるいは乳化により樹脂微粒子が生成する。なお、通常
は第１流体もしくは第２流体に界面活性剤を加えておき、樹脂微粒子を水相中に分散させ
た樹脂微粒子水分散体を得る。また、本発明の場合、樹脂の転相を伴っても伴わなくても
よい。
【０７１０】
　また、上記の「乳化」には、上記処理用面間の薄膜流体中にて第１流体と第２流体とが
合流して、薄膜流体中で溶解（分子分散）した樹脂を乳化する事により、樹脂エマルショ
ン粒子を作製する工程を含む。作製された樹脂エマルション粒子が樹脂微粒子そのもので
ある場合、もしくは樹脂エマルション粒子を含む流体を脱溶剤する事により樹脂エマルシ
ョン粒子を取り出した場合、この樹脂エマルション粒子により樹脂微粒子の水分散体及び
樹脂微粒子を得る事もできる。
【０７１１】
　なお、処理用面１，２間にて上記樹脂微粒子の生成を行うことが出来れば良いので、上
記とは逆に、第１導入部ｄ１より第２流体を導入し、第２導入部ｄ２より第１流体を導入
するものであっても良い。つまり、各流体における第１、第２という表現は、複数存在す
る流体の第ｎ番目であるという、識別のための意味合いを持つに過ぎないものであり、第
３以上の流体も存在し得る。
【０７１２】
　得られる樹脂微粒子の粒子径や単分散度の制御は、処理用面１，２の回転数や処理用面
１，２間の距離、及び、薄膜流体の流速や温度又は原料濃度等を変えることにより調節す
ることができる。このように、これまでの反応方法によって得られた樹脂微粒子よりも体
積平均粒子径が小さく、単分散の樹脂微粒子を得ることができる。また、連続的に効率良
く樹脂微粒子を得ることができ、製造効率も良く、大量生産に対応できる。また、本発明
の処理装置は、必要な生産量に応じて一般的なスケールアップ概念を用いて機体の大型化
が可能である。また、樹脂微粒子が低エネルギーで均一に得られる。
【０７１３】
　樹脂を溶解、分子分散させる溶媒としては、樹脂に対して溶解性もしくは相溶性を示せ
ば特に限定されないが、具体的な溶媒として、トルエン、酢酸エチル、酢酸ブチル、メチ
ルエチルケトン、メチルイソブチルケトンなどを単独あるいは２種以上組合せて用いるこ
とができる。
【０７１４】
　本発明に用いる水性溶媒としては、水単独でもよいが、水と混和可能な溶剤を併用する
こともできる。混和可能な溶剤としては、アルコール（メタノール、イソプロパノール、
エチレングリコールなど）などが挙げられる。
【０７１５】
　また上記樹脂に対して溶解性及び相溶性である溶媒に樹脂を溶解、もしくは分子分散さ
せた流体の代わりに、溶融樹脂を少なくとも１種含む流体を用いても良い。つまり、薄膜
流体中で溶融樹脂を乳化・分散し、その後、樹脂を固体化しても実施できる。ここで樹脂
が溶融するとは、例えば結晶性樹脂の場合には融点以上の温度に加温した場合に、液状の
流体としての性質を示すことをいう。また、非晶質の樹脂の場合には樹脂を加温し、樹脂
の粘度が下がり始め、樹脂が流体としての挙動を示すようになること、目安としてはガラ
ス転移点以上の温度となることを言う。その際、樹脂の溶融は樹脂のみで行っても良いし
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、樹脂に対して溶解性及び相溶性のない溶媒中で行ってもよい。また、樹脂の固体化とは
溶融と逆の意味を示す。これにより、溶融樹脂について、直前に加温して溶融させ、乳化
・分散処理後に即冷却が行えるため、短時間で処理でき、樹脂に対する熱履歴（＝（温度
×時間）の総和）を実質的に小さく出来るため、樹脂の加水分解のリスクを低減できる。
さらにそのため、乳化・分散処理温度を従来の製造方法より高められる。そのため、樹脂
粘度をより低下させて乳化・分散処理でき、結果、低エネルギーで目的とする粒度分布を
得られる。また、高温にて溶融樹脂を析出あるいは乳化・分散する場合にも、その保有量
が小さいことから装置を小型化でき、取り扱い易く安全性も高い。
【０７１６】
　さらに、本発明の樹脂微粒子水分散体の製造方法によれば、これまでの技術では樹脂の
粒子を順次細分化するために不可欠であった、樹脂と水性溶媒の予備混合工程を省略でき
る。つまり、本発明では上記処理用面１，２間への上記流体の導入に先立って、樹脂を粗
大な粒子の状態で水性溶媒に分散した状態とするように樹脂と水性溶媒とをあらかじめ混
合しておく予備混合工程を必要とせず、各流体をそのまま装置に導入できる。そのため、
工程の簡略化はもとより、同時に、工程の複雑化による収率の低減を回避でき、予備混合
時に発生する樹脂の熱履歴を省略でき、樹脂の加水分解リスクを低減できる等の利点があ
る。なお、上記処理用面１，２間への上記流体の導入に先立って、第１流体、第２流体の
各々の単位で樹脂と水性溶媒の一部とを混合しておくことは上記の「予備混合」に該当し
ない。これは、樹脂に流体としての挙動を持たせるための処理であり、従来のように樹脂
の粒子を順次細分化していくための処理に当たらないからである。
【０７１７】
　ただし、本願発明に係る製造方法は予備混合工程を完全に排除するものではない。よっ
て、場合によっては従来と同様の予備混合工程を設けても良い。
【０７１８】
　また、上記処理用面間を冷却又は加温することで所望の樹脂微粒子を得ることができる
。特に、第１処理用面１と第２処理用面２とで温度差を設けた場合は、薄膜流体中で対流
を発生させることができるため、これにより、各処理用面１，２間での強制的な均一混合
を更に促進させることができるという利点がある。
【０７１９】
　また、目的に応じて処理用面間に紫外線（ＵＶ）を照射してもかまわない。
【０７２０】
　さらに上記析出あるいは乳化・分散処理を減圧または真空状態を確保できる容器内で行
い、処理後流体（樹脂微粒子水分散体）が吐出される２次側を減圧または真空状態とする
ことで、上記薄膜流体中での各流体の合流により発生するガス並びに上記流体中に含まれ
るガスの脱気、もしくは上記流体の脱溶剤を行える。それにより、析出あるいは乳化・分
散処理とほぼ同時に脱溶剤処理を行う場合にも、処理用面間における樹脂微粒子を含む流
体が、処理用面より噴霧状態で吐出するため、その流体の表面積が増大し、脱溶剤効率が
非常に高い。そのためこれまでよりも簡単に、実質１工程で析出あるいは乳化・分散処理
と脱溶剤処理が行える。
【０７２１】
　また、上記析出あるいは乳化・分散処理を温調できる容器内で行うことで、例えば吐出
された直後の処理後流体（樹脂微粒子水分散体）を冷却し、溶融樹脂の固体化処理を行う
ことができる。それにより、析出あるいは乳化・分散により得られた樹脂微粒子を微粒子
として安定な温度域、つまり、上記の融点以下、もしくはガラス転移点以下まで迅速に冷
却することができる。また、容器内を加温することにより、上記脱溶剤処理及び脱気処理
の効率を向上させることもできる。
【０７２２】
　上記樹脂としては、いかなる樹脂であっても使用できるが、具体的には、ビニル重合系
熱可塑性樹脂（スチレン系樹脂、オレフィン系樹脂、アクリル系樹脂、ハロゲン含有樹脂
、ビニルエステル系樹脂又はその誘導体など） 、縮合系熱可塑性樹脂（ポリエステル系



(120) JP 2009-82902 A 2009.4.23

10

20

30

40

50

樹脂、ポリアミド系樹脂、ポリウレタン系樹脂、ポリ（チオ）エーテル系樹脂、ポリカー
ボネート系樹脂、ポリスルホン系樹脂、ポリイミド系樹脂など）、天然物由来樹脂（セル
ロースエステル系樹脂など）、エポキシ系樹脂などが例示できる。これらの樹脂は単独で
又は二種以上組み合わせて使用できる。また、上記樹脂は結晶性であっても非晶質であっ
てもどちらでも実施できる。
【０７２３】
　スチレン系樹脂としては、スチレン系単量体（スチレン、α－メチルスチレン、ビニル
トルエンなど）の単独又は共重合体（ポリスチレン、スチレン－ビニルトルエン共重合体
、スチレン－α－メチルスチレン共重合体など）、スチレン系単量体と共重合性単量体と
の共重合体（スチレン－アクリロニトリル共重合体（ＡＳ樹脂）、（メタ）アクリル酸エ
ステル－スチレン共重合体（ＭＳ樹脂など）、スチレン－無水マレイン酸共重合体、スチ
レン－ブタジエンブロック共重合体などのブロック共重合体、ゴム成分の存在下で少なく
ともスチレン系単量体をグラフト重合したグラフト重合体（耐衝撃性ポリスチレン（ＨＩ
ＰＳ、又はゴムグラフトポリスチレン系樹脂））、アクリロニトリル－ブタジエン－スチ
レン共重合体（ＡＢＳ樹脂）、前記ＡＢＳ樹脂のブタジエンゴムＢに代えて、エチレンプ
ロピレンゴムＥ、アクリルゴムＡ、塩素化ポリエチレンＣ、酢酸ビニル重合体などのゴム
成分を用いたグラフト共重合体（ＡＥＳ樹脂，ＡＡＳ樹脂，ＡＣＳ樹脂などのＡＸＳ樹脂
）、上記ＡＢＳ樹脂のアクリロニトリルに代えて、（メタ）アクリル系単量体（メタクリ
ル酸メチルなど）を用いたグラフト共重合体（メタクリル酸メチル－ブタジエンゴム－ス
チレン共重合体（ＭＢＳ樹脂）など）などが挙げられる。
【０７２４】
　オレフィン系樹脂としては、α－Ｃ2-6 オレフィンの単独又は共重合体、例えば、ポリ
エチレン、ポリプロピレン、エチレン－プロピレン共重合体、ポリ（メチルペンテン－１
）などのオレフィンの単独又は共重合体、オレフィンと共重合性単量体との共重合体（エ
チレン－酢酸ビニル共重合体、エチレン－（メタ）アクリル酸共重合体、エチレン－（メ
タ）アクリル酸エステル共重合体など）が挙げられる。
【０７２５】
　アクリル系樹脂としては、（メタ）アクリル系単量体（（メタ）アクリル酸、（メタ）
アクリル酸Ｃ 1 - 1 8 アルキルエステル、（メタ）アクリル酸ヒドロキシアルキル、（
メタ）アクリル酸グリシジル、（メタ）アクリロニトリルなど）の単独又は共重合体、例
えば、ポリ（メタ）アクリル酸メチルなどのポリ（メタ）アクリル酸エステル、メタクリ
ル酸メチル－（メタ）アクリル酸共重合体、メタクリル酸メチル－アクリル酸エステル－
（メタ）アクリル酸共重合体、メタクリル酸メチル－（メタ）アクリル酸エステル共重合
体、（メタ）アクリル酸エステル－スチレン共重合体（ＭＳ樹脂など）などが挙げられる
。
【０７２６】
　ハロゲン含有樹脂としては、例えば、ポリ塩化ビニル系樹脂、塩化ビニル－酢酸ビニル
共重合体、塩化ビニリデン系樹脂、フッ素樹脂などが挙げられる。ビニルエステル系樹脂
又はその水不溶性誘導体としては、例えば、カルボン酸ビニルエステルの単独又は共重合
体（ポリ酢酸ビニル、エチレン－酢酸ビニル共重合体など） 、これらのケン化物（ケン
化度５０％以下のポリビニルアルコール、エチレン－ビニルアルコール共重合体などのビ
ニルアルコール系樹脂）、ケン化物（ビニルアルコール系樹脂）からの誘導体（例えば、
ポリビニルホルマール、ポリビニルブチラールなどのポリビニルアセタール系樹脂など）
 などが挙げられる。
【０７２７】
　ポリエステル系樹脂としては、ジカルボン酸成分、ジオール成分、オキシカルボン酸、
ラクトン類を用いた種々の樹脂、例えば、ポリエチレンテレフタレート、ポリ（トリメチ
レンテレフタレート）、ポリプロピレンテレフタレート、ポリブチレンテレフタレート、
ポリ（１，４－シクロへキシルジメチレンテレフタレート） 、ポリエチレンナフタレー
ト、ポリブチレンナフタレートなどのポリＣ2-6 アルキレン－アリレート系樹脂、Ｃ2-6 
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アルキレン－アリレート単位を主成分（例えば、５０重量％以上）として含むコポリエス
テル（例えば、共重合成分が、オキシアルキレン単位を有するポリオキシＣ2-4 アルキレ
ンジオールやＣ6-12 の脂肪族ジカルボン酸、イソフタル酸、フタル酸などの非対称性芳
香族ジカルボン酸などのコポリエステル）、ポリアリレート系樹脂、液晶性ポリエステル
などの芳香族ポリエステル系樹脂； ポリＣ2-6アルキレン－オギザレート、ポリＣ2-6 ア
ルキレン－サクシネート、ポリＣ2-6 アルキレン－ アジペートなどのポリ（Ｃ2-6 アル
キレングリコール－Ｃ2-10 脂肪族ジカルボン酸エステル）、ポリオキシカルボン酸系樹
脂（例えば、ポリグリコール酸やポリ乳酸、グリコール酸－乳酸共重合体など）、ポリラ
クトン系樹脂（例えば、ポリカプロラクトンなどのポリＣ3-12 ラクトン系樹脂など）、
これらのコポリエステル（例えば、ポリカプロラクトン－ポリブチレンサクシネート共重
合樹脂など） などが挙げられる。ポリエステル系樹脂はウレタン結合を含んでいてもよ
い。さらに、ポリエステル系樹脂は生分解性を有していてもよい。
【０７２８】
　ポリアミド系樹脂、例えば、脂肪族ポリアミド系樹脂（例えば、ポリアミド４６、ポリ
アミド６、ポリアミド６６、ポリアミド１１、ポリアミド１２、ポリアミド６１０、ポリ
アミド６１２、ポリアミド１０１０、ポリアミド１０１２、ポリアミド１２１２など）、
コポリアミド（ 例えば、ポリアミド６／１１ ， ポリアミド６／１２，ポリアミド６６
／１１ ，ポリアミド６６／１２など）；脂環式ポリアミド系樹脂；芳香族ポリアミド系
樹脂などが挙げられる。ポリアミド系樹脂のジカルボン酸成分はダイマー酸単位を含んで
いてもよい。さらに、ポリアミド系樹脂は生分解性を有していてもよい。
【０７２９】
　ポリウレタン系樹脂としては、例えば、ジイソシアネート類（ヘキサメチレンジイソシ
アネートなどの脂肪族ジイソシアネート類、１，４－シクロヘキサンジイソシアネート、
イソホロンジイソシアネートなどの脂環族ジイソシアネート類、トリレンジイソシアネー
ト、ジフェニルメタン－４，４′－ジイソシアネート、１，５－ナフタレンジイソシアネ
ートなどの芳香族ジイソシアネート類又はその水添ジイソシアネート類、キシリレンジイ
ソシアネートなどの芳香脂肪族ジイソシアネート類又はその水添ジイソシアネート類など
）と、ポリオール類（例えば、ポリエステルポリオール、ポリテトラメチレンエーテルグ
リコールなどのポリエーテルポリオール、ポリカーボネートポリオールなど）と、必要に
より鎖伸長剤との反応により得られるポリウレタン系樹脂が例示できる。
【０７３０】
　ポリ（チオ）エーテル系樹脂としては、例えば、ポリオキシアルキレン系樹脂（安定化
されたポリオキシメチレングリコール又はホモ又はコポリアセタール系樹脂、ポリオキシ
プロピレングリコール、ポリオキシテトラメチレングリコールなどのポリオキシＣ1- 4 
アルキレンジオール）、ポリフェニレンエーテル系樹脂、ポリフェニレンエーテルケトン
系樹脂、ポリスルフィド系樹脂（ポリフェニレンスルフィド又はその共重合体などのポリ
チオエーテル系樹脂）、ポリエーテルケトン系樹脂（ポリエーテルエーテルケトン系樹脂
を含む）などが含まれる。
【０７３１】
　ポリカーボネート系樹脂としては、ビスフェノールＡ型ポリカーボネート樹脂などのビ
スフェノール類をベースとする芳香族ポリカーボネート、ジエチレングリコールビスアリ
ルカーボネートなどの脂肪族ポリカーボネートなどが含まれる。
【０７３２】
　ポリスルホン系樹脂としては、ポリスルホン樹脂、ポリエーテルスルホン樹脂、ポリア
リールスルホン樹脂などが例示できる。ポリイミド系樹脂としては、ポリエーテルイミド
系樹脂、ポリアミドイミド系樹脂、ポリベンズイミダゾール系樹脂などが例示できる。
【０７３３】
　セルロース誘導体としては、セルロースエステル類（例えば、セルロースジアセテート
、セルローストリアセテートなどのセルロースアセテート（酢酸セルロース）、セルロー
スプロピオネート、セルロースブチレート、セルロースアセテートプロピオネート、セル
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ロースアセテートブチレートなどのアシルセルロース； セルロースの無機酸エステルな
ど） 、セルロースカーバメート類（セルロースフェニルカーバメートなど）などが挙げ
られる。なお、必要であれば、水不溶性セルロースエーテル類として、例えば、エチルセ
ルロース、イソプロピルセルロース、ブチルセルロースなどのアルキルセルロース；ベン
ジルセルロースなどのアラルキルセルロース；シアノエチルセルロースなどを用いてもよ
い。
【０７３４】
　熱可塑性樹脂には、熱可塑性エラストマー（例えば、ポリアミド系エラストマー、ポリ
エステル系エラストマー、ポリウレタン系エラストマー、ポリスチレン系エラストマー、
ポリオレフィン系エラストマー、ポリ塩化ビニル系エラストマー、フッ素系熱可塑性エラ
ストマーなど）、熱可塑性シリコーン樹脂、天然樹脂又はその誘導体なども含まれる。
【０７３５】
　エポキシ樹脂としては、ポリエポキシド（１９）の開環重合物、ポリエポキシド（１９
） と活性水素基含有化合物（Ｄ）｛水、ポリオール［前記ジオール（１１）および３価
以上のポリオール（１２）］ 、ジカルボン酸（１３）、３価以上のポリカルボン酸（１
４）、ポリアミン（１６）、ポリチオール（１７）等｝との重付加物、またはポリエポキ
シド（１９）とジカルボン酸（１３）または３価以上のポリカルボン酸（１４）の酸無水
物との硬化物などが挙げられる。
【０７３６】
　これらの樹脂のうち、例えば、スチレン系樹脂、オレフィン系樹脂、アクリル系樹脂、
ハロゲン含有樹脂、ビニルエステル系樹脂又はその誘導体（ポリビニルアセタール系樹脂
など）、ポリエステル系樹脂、ポリアミド系樹脂、ポリウレタン系樹脂、ポリ（チオ） 
エーテル系樹脂、ポリカーボネート系樹脂、ポリスルホン系樹脂、ポリイミド系樹脂、及
びセルロースエステル系樹脂（酢酸セルロース系樹脂など）、エポキシ樹脂が好ましい。
また、生分解性樹脂、例えば、脂肪族ポリエステル系樹脂（例えば、ポリ乳酸系樹脂やポ
リＣ3-12ラクトン系樹脂など）、ポリエステルアミドなどの生分解性ポリエステル系樹脂
、ビニルアルコール系樹脂、前記セルロース誘導体も好ましい。
【０７３７】
　また、上記樹脂が、着色剤を含む樹脂混錬物であっても実施できる。
【０７３８】
　着色剤としては公知の染料及び顔料が全て使用でき、例えば、カーボンブラック、ニグ
ロシン染料、鉄黒、ナフトールイエローＳ、ハンザイエロー（１０Ｇ、５Ｇ、Ｇ）、カド
ミウムイエロー、黄色酸化鉄、黄土、黄鉛、チタン黄、ポリアゾイエロー、オイルイエロ
ー、ハンザイエロー（ＧＲ、Ａ、ＲＮ、Ｒ）、ピグメントイエローＬ、ベンジジンイエロ
ー（Ｇ、ＧＲ）、パーマネントイエロー（ＮＣＧ）、バルカンファストイエロー（５Ｇ、
Ｒ）、タートラジンレーキ、キノリンイエローレーキ、アンスラザンイエローＢＧＬ 、
イソインドリノンイエロー、ベンガラ、鉛丹、鉛朱、カドミウムレッド、カドミウムマー
キュリレッド、アンチモン朱、パーマネントレッド４Ｒ 、パラレッド、ファイセーレッ
ド、パラクロルオルトニトロアニリンレッド、リソールファストスカーレットＧ 、ブリ
リアントファストスカーレット、ブリリアントカーンミンＢＳ 、パーマネントレッド（
Ｆ２Ｒ 、Ｆ４Ｒ、ＦＲＬ、ＦＲＬＬ、Ｆ４ＲＨ ）、ファストスカーレットＶＤ 、ベル
カンファストルビンＢ 、ブリリアントスカーレットＧ、リソールルビンＧＸ、パーマネ
ントレッドＦ５Ｒ、ブリリアントカーミン６Ｂ、ポグメントスカーレット３Ｂ、ボルドー
５Ｂ、トルイジンマルーン、パーマネントボルドーＦ２Ｋ、ヘリオボルドーＢＬ、ボルド
ー１０Ｂ、ボンマルーンライト、ボンマルーンメジアム、エオシンレーキ、ローダミンレ
ーキＢ 、ローダミンレーキＹ、アリザリンレーキ、チオインジゴレッドＢ、チオインジ
ゴマルーン、オイルレッド、キナクリドンレッド、ピラゾロンレッド、ポリアゾレッド、
クロームバーミリオン、ベンジジンオレンジ、ペリノンオレンジ、オイルオレンジ、コバ
ルトブルー、セルリアンブルー、アルカリブルーレーキ、ピーコックブルーレーキ、ビク
トリアブルーレーキ、無金属フタロシアニンブルー、フタロシアニンブルー、ファストス
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カイブルー、インダンスレンブルー（ＲＳ、ＢＣ）、インジゴ、群青、紺青、アントラキ
ノンブルー、ファストバイオレットＢ、メチルバイオレットレーキ、コバルト紫、マンガ
ン紫、ジオキサンバイオレット、アントラキノンバイオレット、クロムグリーン、ジンク
グリーン、酸化クロム、ピリジアン、エメラルドグリーン、ピグメントグリーンＢ、ナフ
トールグリーンＢ、グリーンゴールド、アシッドグリーンレーキ、マラカイトグリーンレ
ーキ、フタロシアニングリーン、アントラキノングリーン、酸化チタン、亜鉛華、リトボ
ン及びそれらの混合物が使用できる。
【０７３９】
　さらに、上記流体の少なくとも1種類の流体に分散剤を含んでも実施できる。分散剤と
しては、特に限定されないが、水性溶媒の場合にはポリビニルアルコール、ポリエチレン
グリコール、ポリエチレンオキサイド、ポリビニルピロリドン、水溶性アクリル系樹脂、
水溶性スチレン系樹脂、ポリビニルピロリドン、セルロースエーテル系樹脂などの水溶性
樹脂やオリゴ糖類を含む水溶性糖組成物が挙げられ、その他の溶媒の場合であっても公知
の界面活性剤が使用可能であり、カチオン性界面活性剤、アニオン性界面活性剤、ノニオ
ン性界面活性剤等の中から選ばれる分散安定剤を用いることが出来る。これらの界面活性
剤は２種以上を併用してもよい。
【０７４０】
　カチオン性界面活性剤の具体例としては、ドデシルアンモニウムクロライド、ドデシル
アンモニウムブロマイド、ドデシルトリメチルアンモニウムブロマイド、ドデシルピリジ
ニウムクロライド、ドデシルピリジニウムブロマイド、ヘキサデシルトリメチルアンモニ
ウムブロマイドなどが挙げられる。
【０７４１】
　アニオン性界面活性剤の具体例としては、スルホン酸塩（ドデシルベンゼンスルホン酸
ナトリウム、アリールアルキルポリエーテルスルホン酸ナトリウム、３，３－ジスルホン
ジフェニル尿素－４，４－ジアゾ－ビス－アミノ－８－ナフトール－６－スルホン酸ナト
リウム、オルト－ カルボキシベンゼン－ アゾ－ ジメチルアニリン、２，２，５，５－
テトラメチル－トリフェニルメタン－４，４－ジアゾ－ ビス－β－ナフトール－６－ス
ルホン酸ナトリウムなど）、硫酸エステル塩（ドデシル硫酸ナトリウム、テトラデシル硫
酸ナトリウム、ペンタデシル硫酸ナトリウム、オクチル硫酸ナトリウムなど）、脂肪酸塩
（オレイン酸ナトリウム、ラウリン酸ナトリウム、カプリン酸ナトリウム、カプリル酸ナ
トリウム、カプロン酸ナトリウム、ステアリン酸カリウム、オレイン酸カルシウムなど）
などが挙げられる。
【０７４２】
　ノニオン性界面活性剤としては、ポリエチレンオキサイド、ポリプロピレンオキサイド
、ポリプロピレンオキサイドとポリエチレンオキサイドの組み合わせ、ポリエチレングリ
コールと高級脂肪酸とのエステル、アルキルフェノールポリエチレンオキサイド、高級脂
肪酸とポリエチレングリコールのエステル、高級脂肪酸とポリプロピレンオキサイドのエ
ステル、ソルビタンエステル等をあげることができる。
【０７４３】
　カルボキシル基を導入したポリエステル樹脂などの水分散体を作製する場合、上記流体
に分散体の中和による安定化のために、分散体表面のカルボキシル基などの極性基の一部
、あるいは全部を上記流体に含んでも実施できる。
【０７４４】
　上記中和に使用できる塩基性物質としては、例えば、アンモニアやトリエチルアミンに
代表されるアミン化合物、あるいは水酸化ナトリウム、水酸化カリウム、水酸化リチウム
などに代表される無機塩基類を挙げることが出来る。
【０７４５】
　上記アミン化合物としては、具体的には、アンモニア、モノメチルアミン、ジメチルア
ミン、トリメチルアミン、モノエチルアミン、ジエチルアミン、トリエチルアミン、モノ
－ｎ－プロピルアミン、ジメチル－ｎ－プロピルアミン、モノエタノールアミン、ジエタ
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ノールアミン、またはトリエタノールアミンをはじめ、Ｎ－メタノールアミン、Ｎ－アミ
ノエチルエタノールアミン、Ｎ－メチルジエタノールアミン、モノイソプロパノールアモ
ン、ジイソプロパノールアミン、トリイソプロパノールアミン、Ｎ，Ｎ－ジメチルエタノ
ールアミン、またはＮ，Ｎ－ジメチルプロパノールアミンなどを挙げることができる。特
に好ましいのは、トリエチルアミン、モノエタノールアミン、ジエタノールアミン、トリ
エタノールアミン、Ｎ，Ｎ－ジメチルエタノールアミン、またはＮ，Ｎ－ジメチルプロパ
ノールアミンなどである。また、これらのアミン化合物を２種以上併用しても良い。
【０７４６】
　また、得られた樹脂を電子写真用トナーに用いる場合等には、上記樹脂微粒子の製造方
法における流体に、上記着色剤や帯電制御剤、離型剤、外添剤、磁性キャリア、導電粉の
内、少なくとも１種類を含む流体を用いても実施できる。
【０７４７】
　離型剤としてはワックスを用いることが好ましい。ワックスとしては公知のものが使用
でき、例えばポリオレフィンワッックス（ポリエチレンワックス、ポリプロピレンワック
スなど）；長鎖炭化水素（パラフィンワッックス、サゾールワックスなど）；ポリアルカ
ン酸エステル（カルナバワックス、モンタンワックス、トリメチロールプロパントリベヘ
ネート、ペンタエリスリトールテトラベヘネート、ペンタエリスリトールジアセテートジ
ベヘネート、グリセリントリベヘネート、１，１８－オクタデカンジオールジステアレー
トなど）；ポリアルカノールエステル（トリメリット酸トリステアリル、ジステアリルマ
レエートなど）； ポリアルカン酸アミド（エチレンジアミンジベヘニルアミドなど）；
ポリアルキルアミド（トリメリット酸トリステアリルアミドなど）；およびジアルキルケ
トン（ジステアリルケトンなど）などのカルボニル基含有ワックスなどが挙げられる。
【０７４８】
　帯電制御剤としては公知のものが全て使用でき、例えばニグロシン系染料、トリフェニ
ルメタン系染料、クロム含有金属錯体染料、モリブデン酸キレート顔料、ローダミン系染
料、アルコキシ系アミン、４級アンモニウム塩（フッ素変性４級アンモニウム塩を含む）
 、アルキルアミド、燐の単体または化合物、タングステンの単体または化合物、フッ素
系活性剤、サリチル酸金属塩及び、サリチル酸誘導体の金属塩等である。
【０７４９】
　具体的にはニグロシン系染料のボントロン０３ 、第四級アンモニウム塩のボントロン
Ｐ －５１、含金属アゾ染料のボントロンＳ－３４、オキシナフトエ酸系金属錯体のＥ－
８２、サリチル酸系金属錯体のＥ－８４、フェノール系縮合物のＥ－８９（以上、オリエ
ント化学工業社製）、第四級アンモニウム塩モリブデン錯体のＴＰ－３０２、ＴＰ－４１
５（以上、保土谷化学工業社製）、第四級アンモニウム塩のコピーチャージＰＳＹ　ＶＰ
２０３８、トリフェニルメタン誘導体のコピーブルーＰＲ、第四級アンモニウム塩のコピ
ーチャージ　ＮＥＧ　ＶＰ２０３６、コピーチャージ　ＮＸ　ＶＰ４３４（以上、ヘキス
ト社製） 、ＬＲＡ－９０１、ホウ素錯体であるＬＲ－１４７（日本カーリット社製）、
銅フタロシアニン、ペリレン、キナクリドン、アゾ系顔料、その他スルホン酸基、カルボ
キシル基、四級アンモニウム塩等の官能基を有する高分子系の化合物が挙げられる。
【０７５０】
　外添剤としては、無機微粒子を好ましく用いることができる。無機微粒子の具体例とし
ては、例えばシリカ、アルミナ、酸化チタン、チタン酸バリウム、チタン酸マグネシウム
、チタン酸カルシウム、チタン酸ストロンチウム、酸化亜鉛、酸化スズ、ケイ砂、クレー
、雲母、ケイ灰石、ケイソウ土、酸化クロム、酸化セリウム、ペンガラ、三酸化アンチモ
ン、酸化マグネシウム、酸化ジルコニウム、硫酸バリウム、炭酸バリウム、炭酸カルシウ
ム、炭化ケイ素、窒化ケイ素などを挙げることができる。
【０７５１】
　この他、高分子系微粒子例えばソープフリー乳化重合や懸濁重合、分散重合によって得
られるポリスチレン、メタクリル酸エステルやアクリル酸エステル共重合体やシリコーン
、ベンゾグアナミン、ナイロンなどの重縮合系、熱硬化性樹脂による重合体粒子が挙げら
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れる。このような流動化剤は表面処理を行って、疎水性を上げ、高湿度下においても流動
特性や帯電特性の悪化を防止することができる。例えばシランカップリング剤、シリル化
剤、フッ化アルキル基を有するシランカップリング剤、有機チタネート系カップリング剤
、アルミニウム系のカップリング剤、シリコーンオイル、変性シリコーンオイルなどが好
ましい表面処理剤として挙げられる。
【０７５２】
　磁性キャリアとしては、鉄粉、フェライト粉、マグネタイト粉、磁性樹脂キャリアなど
従来から公知のものが使用できる。また、被覆材料としては、アミノ系樹脂、例えば尿素
－ホルムアルデヒド樹脂、メラミン樹脂、ベンゾグアナミン樹脂、ユリア樹脂、ポリアミ
ド樹脂等があげられる。
【０７５３】
　導電粉としては、金属粉、カーボンブラック、酸化チタン、酸化錫、酸化亜鉛等が使用
できる。
【０７５４】
　さらに上記樹脂微粒子の製造方法における流体に、銀ナノ粒子を含む流体を用いても実
施できる。これによって銀ナノ粒子を樹脂構造内に均一に分散させた、銀微粒子含有樹脂
微粒子が作製でき、樹脂製品へ抗菌効果を付与できる。
【０７５５】
　このようにして、体積平均粒子径が１～１００００ｎｍ、好ましくは１０～８００ｎｍ
、より好ましくは４０～５００ｎｍの樹脂微粒子の分散液（懸濁液）を作製することがで
きる。
【０７５６】
　なお前述のように、第１導入部ｄ１、第２導入部ｄ２以外に第３導入部ｄ３を処理装置
に設けることもできるが、この場合にあっては、例えば各導入部から、樹脂の溶液、界面
活性剤溶液、着色剤をそれぞれ別々に処理装置に導入することが可能である。そうすると
、各溶液の濃度や圧力を個々に管理することができ、樹脂微粒子が生成する反応をより精
密に制御することができる。第４以上の導入部を設けた場合も同様であって、このように
処理装置へ導入する流体を細分化できる。
【０７５７】
　以下本発明について実施例を掲げて更に詳しく説明するが、本発明はこれらの実施例の
みに限定されるものではない。
【０７５８】
　図１（Ａ）に示す、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも一方が他方
に対して回転する処理用面１，２の間にできる、薄膜流体中で均一に攪拌・混合する反応
装置を用いて、樹脂を溶液あるいは水分散体としたものを薄膜中で水性溶媒と合流させ、
薄膜中で均一混合させる。
【０７５９】
　尚、以下の実施例において、「中央から」というのは、前述した、図１（Ａ）に示す処
理装置の「第１導入部ｄ１から」という意味であり、第１流体は、前述の第１被処理流動
体を指し、第２流体は、上述した、図１（Ａ）に示す処理装置の「第２導入部ｄ２から導
入される、前述の第２被処理流動体を指す。また、ここでの「部」は「重量部」のことで
ある。
【０７６０】
（体積平均粒子径）
　粒度分布は、レーザードップラー法を応用した粒度分布測定装置〔日機装(株)製の商品
名マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定し、体積平均粒子径を採用した。
【０７６１】
（実施例Ｋ１）
　撹拌機、蒸留塔、温度計および窒素導入管を取り付けたガラス製４つ口フラスコに、ネ
オペンチルグリコール８モル、エチレングリコール４モル、テレフタル酸８モルの比率で
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仕込んだ。これをマントルヒーター中、窒素気流下にて１８０℃ まで昇温し、そこで酸
およびアルコール成分の総仕込量に対して０．１４％の重合開始剤（チタンテトラブトキ
シド）を加え、撹拌しながら加熱することにより反応させた。反応の進行は、酸価を測定
することにより追跡し、所定の酸価に達した時点で反応を終了させて、重量平均分子量が
６５０、Ｔｇが５６℃ 、Ｔｍが１０３℃ 、酸価が３．２のポリエステル樹脂を得た。
【０７６２】
　中央から第１流体として水性溶媒（1％ドデシル硫酸ナトリウム水溶液）を、供給圧力/
背圧力=0.20MPa/0.01MPa、回転数500 rpmで送液しながら、第２流体として、上記のポリ
エステル樹脂を用いた5％ポリエステル樹脂酢酸エチル溶液を10ml/minで処理用面１，２
間に導入し、吐出流量が３０ｇ／ｍｉｎとなるように混合した。体積平均粒径４５.２ｎ
ｍ のポリエステル樹脂微粒子分散体を得た。
【０７６３】
（実施例Ｋ２～Ｋ４）
　実施例Ｋ２～Ｋ４については、実施例Ｋ１と同様のポリエステル樹脂酢酸エチル溶液と
水性溶媒を用いて、回転数、供給圧力、吐出流量を変化させてポリエステル樹脂微粒子分
散体を得た。
【０７６４】
（実施例Ｋ５）
　中央から第１流体として水性溶媒（1％ドデシル硫酸ナトリウム/0.5％ポリビニルアル
コール水溶液）を、供給圧力/背圧力=0.60MPa/0.45MPa、回転数500 rpmで送液しながら、
第２流体としてポリエステル樹脂（重量平均分子量１６，０００ 、軟化温度＝１０５℃
）210ｇをイオン交換水490ｇ中に混合し（なお、この「混合」は従来の「予備混合」には
該当しない）、そのポリエステル樹脂水分散体を150℃まで導入直前で加温し、樹脂を軟
化させたのち（30％軟化ポリエステル樹脂水分散体）その軟化ポリエステル樹脂水分散体
を10ml/minで処理用面１，２間に導入した。体積平均粒径６３．１ｎｍ のポリエステル
樹脂微粒子分散体を得た。
【０７６５】
（実施例Ｋ６～Ｋ８）
　実施例Ｋ６～Ｋ８については、実施例Ｋ５と同様のイオン交換水中の軟化させたポリエ
ステル樹脂（軟化ポリエステル樹脂水分散体）と水性溶媒を用いて、回転数、供給圧力、
吐出流量を変化させてポリエステル樹脂微粒子分散体を得た。
【０７６６】
（実施例Ｋ９）
　中央から第１流体として水性溶媒（０．７％スルホコハク酸ジイソオクチルナトリウム
（商品名：ＡＯＴ 、和光純薬社製）/脱イオン水９９ ．３ ％溶液）を、供給圧力/背圧
力=0.15MPa/0.01MPa、回転数1000 rpmで送液しながら、第２流体として０ ．４ %ポリス
チレン（ＰＳ）（商品名：Polystyrene 、アルドリッチ（Ardrich）社製）/テトラヒドロ
フラン（ＴＨＦ）９９ ．６ ％溶液（「ＰＳ溶液」とも呼ぶ）を10ml/minで処理用面１，
２間に導入し、吐出流量が20ｇ／ｍｉｎとなるように混合・乳化して、体積平均粒径５８
．３ｎｍのポリスチレン樹脂微粒子分散体を得た。
【０７６７】
（実施例Ｋ１０～Ｋ１２）
　実施例Ｋ１０～Ｋ１２については、実施例Ｋ９と同様のＰＳ溶液と水性溶媒を用いて、
回転数、供給圧力、吐出流量を変化させてポリスチレン樹脂微粒子分散体を得た。
【０７６８】
（比較例）
　実施例Ｋ１と同様のポリエステル樹脂酢酸エチル溶液と水性溶媒を用い、前記ポリエス
テル樹脂酢酸エチル溶液を、クレアミックス（エム・テクニック社製）を用いて上記水性
溶媒中に懸濁させてポリエステル樹脂微粒子分散体を形成した。この時クレアミックスの
回転数は２００００ｒｐｍ で３０ 分間撹拌を行った。体積平均粒径１０５.４ ｎｍ の
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ポリエステル樹脂微粒子分散液を得た。
【０７６９】
　上記の結果を表２１に示す（なお、表中の実施例１～１２及び比較例１は、それぞれ上
記実施例Ｋ１～Ｋ１２及び比較例Ｋ１と読み替えるものとする）。
【表２１】

【０７７０】
　樹脂微粒子を得る為に要したエネルギー量は、比較例に比べて本発明の実施例の方が体
積平均粒子径が小さくなっているにもかかわらず全て十分の一以下となった。これより上
記実施例の製造方法がエネルギー効率に優れていることがわかる。
【０７７１】
（Ｌ）エマルション
　以下に、エマルションを得るための操作について説明する。
【０７７２】
　具体的には、対向して配設された近接・離反可能な処理用面であって、少なくとも一方
が他方に対して回転する処理用面の間に、連続相を形成する液体を第１流体として、分散
相を形成する液体を第２流体として、各流体を、独立した状態を保持したまま各流体に対
応する独立した経路を通じて、処理用面の間に導入して薄膜流体とし、その中で各流体を
混合することにより所望の粒子径を有するエマルション粒子を得る。上記第１流体が水相
である場合、連続相である水相中に、油相である第２流体が分散相として混合され、Ｏ／
Ｗ形の分散液として上記処理用面の間から取り出される。また、第１流体が油相である場
合は、第２流体は水相となり、Ｗ／Ｏ形の分散液として、上記処理用面の間から取り出さ
れる。
【０７７３】
　ここで使用される分散相液体は、液滴状に分散されるものであり、連続相液体は分散相
液体からなる液滴の周囲を取り囲む溶液である。よって、分散相を形成する液体と連続相
を形成する液体は、互いに相溶しない液体である必要があれば特に限定されるものではな
い。例えば、連続相または分散相が水相（水、エタノール、緩衝溶液およびその混合液な
ど）の場合、他方は実質的に水に不溶な有機相（油相）となる。また、本発明においては
、転相を伴っても構わない。
【０７７４】
　また、分散相液体は微粒子などの固体を含有しているスラリー状のものでも、複数の液
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体からなる混合液でもよい。特に、微粒子などの固体を含有しているスラリー状のものを
分散相として第１流体に使用する場合、スラリー中の微粒子と液体とに比重差がある場合
でも、処理用面間で第２流体と合流させエマルション化することで、第１流体の微粒子と
液体との分離を抑制し、微粒子を効率良く取り込むことが可能となる。これは、処理用面
間が微小流路であるため、重力による影響が界面張力や粘性力の影響と比較して小さくな
るためである。
【０７７５】
　また、より均一な体積粒度をもつエマルションを得るために、第１流体もしくは第２流
体、または各流体の両方に、非イオン界面活性剤やカチオン界面活性剤、アニオン界面活
性剤、両性界面活性剤などの分散剤を加えることが好ましい。非イオン界面活性剤やカチ
オン界面活性剤、アニオン界面活性剤、両性界面活性剤としては、エマルション粒子表面
に配位し、分散相中のエマルション粒子を安定化させるものであれば特に限定されない。
【０７７６】
　流体の供給圧と回転する処理用面の間にかかる圧力との圧力バランスによって距離を制
御された処理用面１，２間にて、薄膜流体中で第１流体と第２流体とが合流し、その薄膜
流体中で第１流体と第２流体とが混合され、エマルションを形成する。
【０７７７】
　薄膜流体中で各流体の混合がなされるため、不均一な予備分散調製物を用いることなく
、直接調製することが可能となり常に均一な混合場を与えるため、目的とする粒子径分布
における体積粒度の変動係数が0.3～30%であるエマルションを容易に得ることが出来る。
ここで変動係数については下記式を用いて算出される。

【数１】

　また、上記式における体積平均粒子径および標準偏差は下記の二式で計算される。なお
、ここでいう標準偏差は、測定した粒度分布の分布幅の目安となるもので、統計学上の標
準偏差（統計的誤差）を意味するものではない。

【数２】

【数３】

【０７７８】
　また、各流体が独立した状態を保持したまま処理用面１，２の間に導入され、そこでで
きる薄膜流体中で各流体を混合させることができるので、従来必要であった予備混合工程
を省略することができる。これにより、従来よりも低エネルギーで所望のエマルションを
得ることができる。
【０７７９】
　連続相と分散相の予備混合が不要となることから、不均一な混合粒子が発生することな
く、均一にエネルギーが投下できるため、従来に比べて均一な体積粒度をもつエマルショ



(129) JP 2009-82902 A 2009.4.23

10

20

30

40

50

ンの作製が可能である。また、第１処理用部１０と第２処理用部２０の間隔を自由に調節
することにより、エマルションの粒子径をコントロールすることができる。また、得られ
るエマルションの粒子径は、処理用面１，２の間隔以外にも、連続相および分散相の粘度
、界面張力、これらの液体の送液速度、処理用面の回転速度などの各種条件により制御可
能であり、適宜、必要に応じて設定することができる。
【０７８０】
　なお、ここでいう各流体における第１、第２という表現は、複数存在する流体の第ｎ番
目であるという、識別のための意味合いを持つに過ぎないものであり、第３以上の流体も
存在し得る。第３以上の流体を用いると、複合エマルションの製造時や、多種のエマルシ
ョンを同分散相中に作成する場合に有益である。
【０７８１】
　また、エマルションの製造にあたり、例えば図１８（Ａ）に示すように減圧ポンプＱを
用い、第１処理用部１０と第２処理用部２０の外側、すなわち被処理流動体の通過する流
路の周囲を減圧状態（真空状態を含む）にし、エマルション化工程中の被処理流動体中に
含まれている空気や溶存酸素などの気体、低沸点の有機溶剤、蒸気などを脱気、もしくは
脱溶剤することも可能である。こうすると、処理用面間で混合し得られたエマルションが
、処理用面より噴霧状態で吐出するため、その流体の表面積が増大し、脱気・脱溶剤効率
が非常に高い利点がある。
【０７８２】
　組成成分に不飽和脂肪酸などの酸化しやすい物質を含有する場合は、酸化を防止するた
め、処理用面に窒素ガスまたはアルゴンガスのような不活性の気体を導入し、その雰囲気
中で処理を行うことが好ましい。例えば、第１処理用部１０と第２処理用部２０の外側、
すなわち被処理流動体の通過する流路の周囲を上記不活性の気体で満たす。
【０７８３】
　本発明により得られたエマルションは、例えば、トナー・熱膨張剤・感圧複写紙・感熱
記録紙、スペーサ、高速液体クロマトグラフィー用カラムの充填剤、圧力測定フィルム、
熱媒体、調光ガラス、サーモクロミック（感温液晶、感温染料）、磁気泳動カプセル、農
薬、人工飼料、人工種子、芳香剤、香料、クリームやローション、口紅、ビタミン類カプ
セル、活性炭、含酵素カプセル、ＤＤＳ（ドラッグデリバリーシステム）などの用途に使
用できる。
【０７８４】
　このように、本発明におけるエマルションの製造方法は、粒子径分布における体積粒度
の変動係数が0.3～30％のエマルションを容易に得ることができ、単分散で安定な粒子を
得ることができる。また、これまで不可欠であった予備分散工程を不要とし、さらに常に
新しい混合場を与え且つ、予備分散状態における不均等熱履歴、不均等エネルギー投下量
の影響を排除できるため均一な粒子径を得ることが可能となった。また、第１処理用部１
０と第２処理用部２０の間隔を容易に自由に調節することが可能であるため、粒子径を自
由にコントロールすることができる。これにより、作業工程を簡略化することができ、従
来の方法に比べて、短時間で所望の粒子を得ることができ、エネルギー効率が良く、生産
性が良い。
【０７８５】
　以下本発明について実施例を掲げて更に詳しく説明するが、本発明はこれらの実施例の
みに限定されるものではない。
【０７８６】
　以下の実施例において、「中央から」というのは、前述した、図１（Ａ）に示す処理装
置の「第１導入部ｄ１から」という意味であり、第１流体は、前述の第１被処理流動体を
指し、第２流体は、上述した、図１（Ａ）に示す処理装置の「第２導入部ｄ２」から導入
される、前述の第２被処理流動体を指す。また、変動係数については上記説明の通りに算
出した。
【０７８７】
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（実施例Ｌ１）
　中央から第１流体として２%Tween80水溶液を、供給圧力／背圧力＝０．１MPa／０．０
５MPa、回転数１００００ｒｐｍで送液し、第２流体として、流動パラフィンを第１処理
用面１と第２処理用面２の間に導入し、吐出液が５．７ｍｌ／ｍｉｎとなるように混合し
た。なお、流動パラフィンが全吐出量の２%となるように第２流体を送液した。図２５に
示すエマルションが得られた。処理後溶液を、レーザー回折・散乱法を測定原理とする粒
度分布測定装置〔SIMAZU製の商品名SALD-7000〕を用いて測定したところ、平均粒子径（
体積）は2.42μｍであり、CV値は2.8％であった。
【０７８８】
（実施例Ｌ２）
　中央から第１流体として２%Tween80水溶液を、供給圧力／背圧力＝０．１MPa／０．０
２MPa、回転数１００００ｒｐｍで送液し、第２流体として、流動パラフィンを第１処理
用面１と第２処理用面２の間に導入し、吐出液が１０．４ｍｌ／ｍｉｎとなるように混合
した。なお、流動パラフィンが全吐出量の２%となるように第２流体を送液した。図２６
に示すエマルションが得られた。処理後溶液を、レーザー回折・散乱法を測定原理とする
粒度分布測定装置〔SIMAZU製の商品名SALD-7000〕を用いて測定したところ、平均粒子径
（体積）は１１．０７μｍであり、CV値は0.58％であった。
【０７８９】
（実施例Ｌ３）
　中央から第１流体として２%Tween80水溶液を、供給圧力／背圧力＝０．１MPa／０．１
０MPa、回転数１００００ｒｐｍで送液し、第２流体として、流動パラフィンを第１処理
用面１と第２処理用面２の間に導入し、吐出液が２．６ｍｌ／ｍｉｎとなるように混合し
た。なお、流動パラフィンが全吐出量の２%となるように第２流体を送液した。処理後溶
液を、動的光散乱法を測定原理とする粒度分布測定装置〔マイクロトラック製の商品名UP
A‐150〕を用いて測定したところ、平均粒子径（体積）は０．３６μｍであり、CV値は２
８．６％であった。
【０７９０】
（比較例Ｌ１）
　２%Tween80水溶液294ｍｌに流動パラフィンを６ｍｌ加え、クレアミックス（エム・テ
クニック社製）にて２００００ｒｐｍで１０min処理した。処理後溶液を、レーザー回折
・散乱法を測定原理とする粒度分布測定装置〔SIMAZU製の商品名SALD-7000〕を用いて測
定したところ、平均粒子径（体積）は６．６４μｍであり、CV値は34.6％であった。
【０７９１】
（エネルギー投下率について）
　実施例Ｌ１～Ｌ３及び比較例Ｌ１についてエネルギー投下率を表２２に示す（なお、表
中の実施例１～３及び比較例１は、それぞれ上記実施例Ｌ１～Ｌ３及び比較例Ｌ１と読み
替えるものとする）。
【表２２】

　これより、実施例の方が比較例よりも小さなＣＶ値であるにも関わらず、実施例のエネ
ルギー投下率は比較例に対して約半分から１０分の１であった。これより本発明における
製造方法が低エネルギーで効率よく、目的のサイズのエマルション粒子を製造できる事が
示された。
【０７９２】
（エマルション微粒子の経時変化について）
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　実施例Ｌ１～Ｌ３及び比較例Ｌ１について処理後の平均粒子径及びCV値と１日後及び７
日後の平均粒子径及びCV値を表２３に示す（なお、表中の実施例１～３及び比較例１は、
それぞれ上記実施例Ｌ１～Ｌ３及び比較例Ｌ１と読み替えるものとする）。
【表２３】

【０７９３】
　比較例に対して実施例のエマルションが、時間を経ても変化していないことがわかる。
比較例に関しては７日後、水相と油相が完全に分離してしまった。これにより、本発明に
おけるエマルションの製造方法によって得られたエマルション微粒子が保存安定性に優れ
ていることがわかる。
【０７９４】
（Ｍ）温度変化による析出
　以下に、温度変化による析出によって微粒子が生成する反応について、アシクロビルを
例として説明する。
【０７９５】
　アシクロビル（一般名：ＪＡＮ、ＩＮＮ）［化学名：９－［（２－ヒドロキシエトキシ
）メチル］グアニン］は、プリン骨格を有する抗ウィルス作用薬であり、単純ヘルペスウ
ィルスおよび水痘・帯状疱疹ウィルスに起因する感染症、すなわち、免疫機能の低下した
患者（悪性腫瘍・自己免疫疾患等）に発症した単純疱疹・水痘・帯状疱疹、脳炎・髄膜炎
等に対する治療剤として広く臨床的に使用されている化合物である。アシクロビルは常温
の水に対する溶解度は低い（約０．００１ｗ／ｖ％～０．０１ｗ／ｖ％）が、７０℃以上
に加温することにより溶解度が増し、約８ｗ／ｖ％まで溶解することが可能となる。
【０７９６】
　この反応は、図１（Ａ）に示す装置の、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少
なくとも一方が他方に対して回転する処理用面１，２間で強制的に均一混合しながら起こ
る。
【０７９７】
　まず、一つの流路である第１導入部ｄ１より、第１流体として下記第２流体よりも低温
の水性溶媒を含む冷却用流体を、近接・離反可能に互いに対向して配設され、少なくとも
一方が他方に対して回転する処理用面１，２間に導入して、この処理用面間に第１流体膜
を作る。
【０７９８】
　次いで別流路である第２導入部ｄ２より、第２流体として、８５℃に加温した水にアシ
クロビルを溶解した溶液を少なくとも1種類含む流体を、上記処理用面１，２間に作られ
た第１流体膜に直接導入する。
【０７９９】
　上記のように、流体の供給圧と回転する処理用面の間にかかる圧力との圧力バランスに
よって距離を制御された処理用面１，２間にできる薄膜流体中で第１流体と第２流体とが
合流する。その薄膜流体中で第１流体と第２流体とが混合され、第１流体と第２流体の混
合液の温度が７０℃未満となる事で、その混合液中、元々第２流体に含まれていたアシク
ロビルが析出する。より具体的には、処理用面１，２間でアシクロビル溶液の温度が下が
る事で、水に対するアシクロビルの溶解度が下がり、アシクロビル微粒子を析出させるこ
とが出来る。少なくとも一方が他方に対して回転する処理用面１，２により、処理用面１
，２間の薄膜流体が強制的に均一混合されるため、第１流体と第２流体との間で界面が出
来てうまく混ざり合わないということもなく、上記の温度低下による溶解度の変化は迅速
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になされる。
【０８００】
　なお、処理用面１，２間にて上記反応（析出反応）を行うことが出来れば良いので、上
記とは逆に、第１導入部ｄ１より第２流体を導入し、第２導入部ｄ２より第１流体を導入
するものであっても良い。つまり、各流体における第１、第２という表現は、複数存在す
る流体の第ｎ番目であるという、識別のための意味合いを持つに過ぎないものであり、第
３以上の流体も存在し得る。
【０８０１】
　また、第１流体と第２流体の両方に同一の微粒子原料が含まれたものであっても良い。
【０８０２】
　得られる微粒子の粒子径や単分散度、又は結晶型の制御は、処理用面１，２の回転数や
処理用面１，２間の距離、及び、薄膜流体の流速や温度又は原料濃度等を変えることによ
り調節することができる。
【０８０３】
　アシクロビル以外に用いられる微粒子原料としては、溶液に対する溶解度が温度により
変化するものであれば特に限定されない。このとき、温度に対する溶解度の曲線（溶解度
曲線）が、温度が上昇する事により溶解度が上がる場合であっても、また、水に対する水
酸化カルシウムや硫酸セシウムのように、温度が上昇する事により溶解度が下がる場合で
あっても実施できる。さらに、硫酸ナトリウムのように特定温度（この場合は34.38 ℃）
で溶解度が最大となる場合であっても実施できる。上記アシクロビルの場合には第２流体
として冷却用流体を導入したが、水酸化カルシウムや硫酸セシウムのような場合には第２
流体として加温用流体を導入すればよい。硫酸ナトリウムのような場合には特定温度を境
に、冷却用流体と加温用流体を使い分ければよい。
【０８０４】
　また、用いる溶媒も上記微粒子原料と同様に特に限定されない。水やイオン交換水、超
純水、酸性、アルカリ性の水性溶媒や、メタノールやエタノール、トルエンなどの有機溶
媒を用いても実施できる。また、シリコンオイルや不飽和脂肪酸を含む油脂、ひまわり油
または工業用のギヤー油のような油を用いても実施できる。
【０８０５】
　また、上記のように処理用面１，２間で冷却、加温を行うために上記冷却用流体や加温
用流体などの温調用流体を用いないでも実施できる。その場合には、第１処理用部１０及
び第２処理用部２０の少なくとも一つに温調機構（温度調整機構）Ｊ１，Ｊ２を設け、溶
解度が温度変化に伴って変化する微粒子原料溶液を、前記温調機構を用いて処理用面間を
直接温調して処理用面１，２間で微粒子を析出させればよい。
　この温調機構は特に限定されないが、冷却が目的の場合には処理用部１０，２０に冷却
部を設ける。具体的には、温調用媒体としての氷水や各種の冷媒を通す配管、あるいはペ
ルチェ素子などの、電気的もしくは化学的に冷却作用をなすことのできる冷却素子を処理
用部１０，２０に取り付ける。
　加熱が目的の場合には処理用部１０，２０に加熱部を設ける。具体的には、温調用媒体
としてのスチームや各種の温媒を通す配管、あるいは電気ヒーターなどの、電気的もしく
は化学的に発熱作用をなすことのできる発熱素子を処理用部１０，２０に取り付ける。
　また、リング収容部に処理用部と直接接する事の出来る新たな温調用媒体用の収容部を
設けても良い。それらにより、処理用部の熱伝導を用いて処理用面を温調する事ができる
。また、処理用部１０，２０の中に冷却素子や発熱素子を埋め込んで通電させたり、冷温
媒通過用通路を埋め込んでその通路に温調用媒体（冷温媒）を通す事で、内側より処理用
面を温調する事もできる。なお、図２５に示した温調機構Ｊ１，Ｊ２は、その一例であっ
て、各処理用部１０，２０の内部に設けられた温調用媒体を通す配管（ジャケット）であ
る。
　また、処理用部１０，２０の全体を温調用流体に浸しても実施できる。例えば、処理用
部１０，２０を容器内に収容し、その容器内に温調用流体を導入する事で、処理用部及び
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処理用面間を直接温調する。
　また、このような機構は、第２流体として温調用流体を用いた場合であっても併用でき
る。
【０８０６】
　また、上記の第１流体や第２流体など、混合する溶液の少なくともどちらか一方に界面
活性剤を含んでも実施できる。
【０８０７】
　用いる界面活性剤としては、公知の界面活性剤であっても新規に合成されたものであっ
ても特に限定されないが、溶液に対して良好な溶解性を有すると共に、析出した微粒子を
、溶液中に良好に分散させることができる種々の界面活性剤が使用可能である。各種の陽
イオン性界面活性剤や陰イオン性界面活性剤や非イオン性界面活性剤、ドデシルベンゼン
スルホン酸ナトリウム、ドデシルベンゼン硫酸ナトリウム、テトラデシル硫酸ナトリウム
、ペンタデシル硫酸ナトリウム、オクチル硫酸ナトリウム、オレイン酸ナトリウム、ラウ
リル酸ナトリウム、ステアリン酸ナトリウム、ステアリン酸カルシウム、ショ糖脂肪酸エ
ステル、Ｔｗｅｅｎ２０およびＴｗｅｅｎ８０（これらは、ＩＣＩ Ｓｐｅｃｉａｌｔｙ 
Ｃｈｅｍｉｃａｌｓから入手できる、ポリオキシエチレンソルビタン脂肪酸エステル類で
ある）、ポリビニルピロリドン、チロキサポール、プルロニック（Ｐｌｕｒｏｎｉｃ）Ｆ
６８およびＦ１０８（これらは、ＢＡＳＦから入手できるエチレンオキシドとプロピレン
オキシドのブロックコポリマーである）、テトロニック（Ｔｅｔｒｏｎｉｃ）９０８（Ｔ
９０８）（これは、ＢＡＳＦから入手できる、エチレンジアミンへのエチレンオキシドお
よびプロピレンオキシドの連続付加物由来の４官能性ブロックコポリマーである）、デキ
ストラン、レシチン、エーロゾル（Ａｅｒｏｓｏｌ）ＯＴ（これは、Ａｍｅｒｉｃａｎ 
Ｃｙａｎａｍｉｄ から入手できる、スルホコハク酸ナトリウムのジオクチルエステルで
ある）、デュポノール（Ｄｕｐｏｎｏｌ）Ｐ（これは、ＤｕＰｏｎｔから入手できる、ラ
ウリル硫酸ナトリウムである）、トリトン（Ｔｒｉｔｏｎ）Ｘ－２００（これは、Ｒｏｈ
ｍ ａｎｄ Ｈａａｓ から入手できる、アルキルアリールポリエーテルスルホネートであ
る）、カーボワックス（Ｃａｒｂｏｗａｘ）３３５０および９３４（これらは、Ｕｎｉｏ
ｎ Ｃａｒｂｉｄｅ から入手できる、ポリエチレングリコール類である）、クロデスタ（
Ｃｒｏｄｅｓｔａ）Ｆ－１１０（これは、Ｃｒｏｄａ Ｉｎｃ．から入手できる、シュー
クロースステアレートおよびシュークロースジステアレートの混合物である）、クロデス
タ５Ｌ－４０（これはＣｒｏｄａ Ｉｎｃ．から入手できる）、ならびにＳＡ９０ＨＣＯ
〔これは、Ｃ１８Ｈ３７ＣＨ２ －（ＣＯＮ（ＣＨ３）ＣＨ２（ＣＨＯＨ）４ ＣＨ２ Ｏ
Ｈ）２である〕等が挙げられる。目的の微粒子に応じて使い分ければよい。
【０８０８】
　さらに、処理用面間を加熱（加温）したり、処理用面間に紫外線（ＵＶ）を照射したり
、また処理用面間に超音波エネルギーを与えてもかまわない。特に、第１処理用面１と第
２処理用面２とで温度差を設けた場合は、薄膜流体中で対流を発生させることができるた
め、これにより反応を促進させることができるという利点がある。
【０８０９】
　より具体的に、加熱（加温）については、上記でも既に説明したように、例えば各処理
用部１０，２０の少なくとも一方にヒーターや熱媒を通すジャケットを設けることにより
、薄膜流体を加熱（加温）できるようにする。また、紫外線（ＵＶ）を照射することにつ
いては、例えば各処理用部１０，２０の少なくとも一方に紫外線を照射するランプなどの
素子を設け、対応する処理用面から薄膜流体に紫外線（ＵＶ）を照射できるようにする。
また、超音波エネルギーを与えることについては、例えば各処理用部１０，２０の少なく
とも一方に超音波発振体を設けることができる。
【０８１０】
　また、上記析出反応を減圧または真空状態を確保できる容器内で行い、少なくとも処理
後流体が吐出される２次側を減圧または真空状態とする事で、反応中に発生するガス並び
に上記流体中に含まれるガスの脱気、もしくは上記流体の脱溶剤を行える。それにより、
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析出処理とほぼ同時に脱溶剤処理を行う場合にも、処理用面間で析出された微粒子を含む
流体が、処理用面より、噴霧状態で吐出するため、その流体の表面積が増大し、脱溶剤効
率が非常に高い利点がある。そのためこれまでよりも簡単に、実質１工程で微粒子作製処
理と脱溶剤処理が行える。
【０８１１】
　このようにして、平均一次粒子径が0.5～10000nｍで、好ましくは１～500ｎｍ、より好
ましくは10～200ｎｍの微粒子が分散された懸濁液を作製することができる。さらに、微
粒子原料を含む溶液に上記の界面活性剤を添加した場合には、表面に分散剤が配位された
微粒子が分散された懸濁液を作製することができ、得られた微粒子の再分散性が非常に良
くなる。また、製造工程における異物混入が少なく、結晶を析出させる場合にはその結晶
化度を高くコントロールできる。
【０８１２】
　また、前述のように、第１導入部ｄ１、第２導入部ｄ２以外に第３導入部ｄ３を処理装
置に設けることもできるが、この場合にあっては、例えば各導入部から、温調用流体、微
粒子原料を含む溶液、界面活性剤をそれぞれ別々に処理装置に導入することが可能である
。そうすると、各流体の濃度や圧力を個々に管理することができ、微粒子が生成する反応
をより精密に制御することができる。第４以上の導入部を設けた場合も同様であって、こ
のように処理装置へ導入する流体を細分化できる。
【０８１３】
　以下本発明について実施例を掲げて更に詳しく説明するが、本発明はこれらの実施例の
みに限定されるものではない。
【０８１４】
　尚、以下の実施例において、「中央から」というのは、前述した、図１（Ａ）に示す処
理装置の「第１導入部ｄ１から」という意味であり、第１流体は、前述の第１被処理流動
体を指し、第２流体は、上述した、図１（Ａ）に示す処理装置の「第２導入部ｄ２から導
入される、前述の第２被処理流動体を指す。
【０８１５】
　図１（Ａ）に示すように、対向して配設された近接・離反可能な処理用面をもつ、少な
くとも一方が他方に対して回転する処理用面１，２の間にできる薄膜流体中で、均一に拡
散・攪拌・混合する反応装置を用いて、８５℃のアシクロビル水溶液を、薄膜流体中で冷
却させて、アシクロビルの析出を行う。
【０８１６】
（実施例Ｍ１）
　中央から第１流体として５％Tween80水溶液を、供給圧力／背圧力＝０．１５MPa／０．
０１MPa、回転数５００ｒｐｍ、送液温度１５℃で送液し、８５℃、３％アシクロビル水
溶液を第２流体として、１０ｍL／ｍｉｎで処理用面間に導入した。第１流体と第２流体
は薄膜内で混合され、アシクロビル微粒子分散溶液が処理用面より吐出された。吐出液の
温度は４８℃であった。
【０８１７】
　アシクロビル微粒子の粒度分布を、レーザードップラー法を応用した粒度分布測定装置
〔日機装(株)製の商品名マイクロトラック ＵＰＡ１５０〕を用いて測定したところ、平
均粒子径は８８.６ｎｍであった。
【０８１８】
　さらに、そのアシクロビル分散溶液を真空凍結乾燥して得られた粉末状のアシクロビル
微粒子を再びイオン交換水に投じて、高速撹拌型分散機（商品名：クレアミックス、エム
・テクニック社製）にて攪拌したところ、再びアシクロビル微粒子分散体を得、平均粒子
径は真空凍結乾燥前と同じ、平均粒子径８８．１ｎｍであり、得られたアシクロビル微粒
子粉体の再分散性が良いことを確認した。
【０８１９】
　実施例Ｍ２からＭ４については、実施例Ｍ１と同様のTween80水溶液とアシクロビル水
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溶液をもちいて、回転数、供給圧力、背圧力を変化させてアシクロビル微粒子分散体及び
アシクロビル粉体を得た。
【０８２０】
（比較例Ｍ１）
　４％Tween80/２％アシクロビル水溶液を攪拌しながら８５℃まで加温し、アシクロビル
を溶解した。次にその溶液をクレアミックス（エム・テクニック社製）を用いて攪拌しな
がら、４８℃まで冷却してアシクロビル微粒子分散体を形成した。この時クレアミックス
の回転数は２００００ｒｐｍで行った。平均粒子径１３４０ｎｍ のアシクロビル微粒子
分散液を得た。また、実施例と同様に再分散性を確認したが、再分散後は粒子径３８００
ｎｍとなり、真空凍結乾燥前よりも強く凝集していた。
【０８２１】
　上記の結果を表２４に示す（なお、表中の実施例１～４及び比較例１は、それぞれ上記
実施例Ｍ１～Ｍ４及び比較例Ｍ１と読み替えるものとする）。
【０８２２】

【表２４】

【０８２３】
　アシクロビル微粒子を作製するために要したエネルギー投下率は、比較例にくらべて、
本発明の実施例Ｍ１で約２００分の1、実施例Ｍ２、Ｍ３で約２４分の１、実施例Ｍ４で
３分の１、となった。これより、実施例の調製方法が比較例よりも微小な粒子を作製でき
るにも関わらず、エネルギー効率に優れていることがわかった。
【０８２４】
　上記の結果を表２５に示す（なお、表中の実施例１～４及び比較例１は、それぞれ上記
実施例Ｍ１～Ｍ４及び比較例Ｍ１と読み替えるものとする）。
【０８２５】
【表２５】

【０８２６】
（Ｎ）有機反応による析出
　以下に、有機反応による析出によって微粒子が生成する反応について、コハク酸ジエス
テルとニトリルの反応を例として説明する。
【０８２７】
　一つの流路である第１導入部ｄ１より、第１流体として、強塩基存在下に溶解した形態
のＲ１－ＣＮと表されるニトリル、またはＲ２－ＣＮと表されるニトリル、あるいはこれ
らニトリルの混合物を少なくとも１種類含む流体を、近接・離反可能に互いに対向して配
設され、少なくとも一方が他方に対して回転する処理用面１，２間に導入して、この処理
用面間に第１流体膜を作る。
【０８２８】
　上記コハク酸ジエステルとニトリルの反応の場合の式中、Ｒ１およびＲ２は同一である
か異なっており、それぞれ未置換もしくは置換された同素環または複素環芳香族基である
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。好ましい同素環式芳香族Ｒ１およびＲ２基は、単環式ないし４環式であり、特には単環
式または４環式の基であって、例えばフェニル、ビフェニルおよびナフチルである。好ま
しい複素環式芳香族Ｒ１およびＲ２基は、単環式ないし３環式であり、さらに１以上の縮
合ベンゼン環を有することができる。前記シアノ基は、複素環上だけでなく同素環上にあ
っても良い。複素環基の例としては、ピリジル、ピリミジル、ピラジニル、トリアジニル
、フリル、ピロリル、チオフェニル、キノリル、クマリニル、ベンゾフラニル、ベンズイ
ミダゾリル、ベンゾオキサゾリル、ジベンゾフラニル、ベンゾチオフェニル、ジベンゾチ
オフェニル、インドリル、カルバゾリル、ピラゾリル、イミダゾリル、オキサゾリル、イ
ソオキサゾリル、チアゾリル、インダゾリル、ベンゾチアゾリル、ピリダジニル、シノリ
ル、キナゾリル、キノキザリル、フタラジニル、フタラジンジオニル、フタルアミジル、
クロモニル、ナフトラクタミル、キノロニル、オルトスルホベンズイミジル、マレイミジ
ル、ナフタリジニル、ベンズイミダゾロニル、ベンゾオキサゾロニル、ベンゾチアゾロニ
ル、ベンゾチアゾチオニル、キナゾロニル、キノキザロニル、フタラゾニル、ジオキソピ
リミジニル、ピリドニル、イソキノロニル、イソキノリニル、イソチアゾリル、ベンゾイ
ソオキサゾリル、ベンゾイソチアゾリル、インダゾロニル、アクリドニル、キナゾリンジ
オニル、キノキザリンジオニル、ベンゾオキサジンジオニル、ベンゾオキサジノニルおよ
びナフタルイミジルがある。前記の同素環式および複素環式芳香族基は、例えば以下のよ
うな通常の置換基を有することができる。（１）塩素、臭素またはフッ素原子などのハロ
ゲン原子。（２）炭素数１～１８、好ましくは１～１２、特には１～８、さらに好ましく
は１～４の分岐または未分岐のアルキル基。これらのアルキル基は、Ｆ ，ＯＨ 、ＣＮ 
、－ＯＣＯＲ１６，ＯＲ１７、ＣＯＯＲ１６、ＣＯＮＲ１７Ｒ１８およびＲ１６－Ｏ－Ｃ
ＯＮＨＲ１６からなる群から選択される１以上の、例えば１、２ 、３ 、４ または５ 個
の置換基によって置換されていても良く；Ｒ１６はアルキル、例えばナフチル、ベンジル
、ハロベンジル、フェニル、ハロフェニル、アルコキシフェニルまたはアルキルフェニル
などのアリール、または複素環基であり；Ｒ１７およびＲ１８は同一でも異なっていても
良く、水素もしくはアルキルを表し、そのアルキルはシアノ、水酸基もしくはＣ５～Ｃ６

－シクロアルキル、アリールもしくはヘテロアリールで、特にはフェニルまたはハロゲン
－，アルキル－もしくはアルコキシ－置換されたフェニルで置換されていても良く；ある
いはＲ１７とＲ１８が窒素原子と一体となって、例えばモルホリン、ピペリジンまたはフ
タルイミドなどの５員もしくは６員の複素環を形成している。前記アルキル基上のさらに
別の可能な置換基は、モノまたはジアルキル化アミノ基、ナフチル、フェニル、ハロフェ
ニル、アルキルフェニルもしくはアルコキシフェニルなどのアリール基、ならびに２－チ
エニル、２－ベンゾオキサゾリル、２－ベンゾチアゾリル、２－ベンズイミダゾリル、６
－ベンズイミダゾロニル、２－，３－もしくは４－ピリジル、２－，４－もしくは６－キ
ノリルなどのヘテロ芳香族基である。アルキルは（２）の冒頭で言及した意味を有する。
未置換および置換アルキル基の例としては、メチル、エチル、ｎ－プロピル、イソプロピ
ル、ｎ－ブチル、ｓｅｃ－ブチル、ｔｅｒｔ－ブチル、ｔｅｒｔ－アミル、ｎ－ペンチル
、ｎ－ヘキシル、１，１，３，３－テトラメチルブチル、ｎ－ヘプチル、ｎ－オクチル、
ノニル、デシル、ウンデシル、ドデシル、ヒドロキシメチル、トリフルオロメチル、トリ
フルオロエチル、シアノメチル、メトキシカルボニルメチル、アセトキシメチルおよびベ
ンジルなどがある。（３）アルコキシ基－ＯＲ１９。Ｒ１９は、水素、上記で定義のアル
キルまたはアリール、Ｃ５～Ｃ６－シクロアルキル、アラルキルまたは複素環基である。
好ましいＲ１９基はメチル、エチル、ｎ－プロピル、イソプロピル、トリフルオロエチル
、フェニル、ｏ－，ｍ－もしくはｐ－クロロフェニル、ｏ－，ｍ－もしくはｐ－メチルフ
ェニル、α－もしくはβ－ナフチル、シクロヘキシル、ベンジル、チエニルまたはピラニ
ルメチルである。（４）－ＳＲ１９基。Ｒ１９ は（３）で定義した通りである。Ｒ１９ 
の具体例には、メチル、エチル、ｎ －プロピル、イソプロピル、フェニル、ｏ－，ｍ－
もしくはｐ－クロロフェニル、ｏ－，ｍ－もしくはｐ－メチルフェニル、α－もしくはβ
－ナフチル、シクロヘキシル、ベンジル、チエニルまたはピラニルメチルがある。（５）
シアノ基。（６）式－ＮＲ１７Ｒ１８の基。Ｒ１７およびＲ１８はそれぞれ（２）で定義
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した通りである。例としては、アミノ、メチルアミノ、ジメチルアミノ、エチルアミノ、
ジエチルアミノ、イソプロピルアミノ、β－ヒドロキシエチルアミノ、β－ヒドロキシプ
ロピルアミノ、Ｎ，Ｎ －ビス（β－ヒドロキシエチル）アミノ、Ｎ ，Ｎ －ビス（β－
シアノエチル）アミノ、シクロヘキシルアミノ、フェニルアミノ、Ｎ－メチルフェニルア
ミノ、ベンジルアミノ、ジベンジルアミノ、ピペリジルまたはモルホリルがある。（７）
式－ＣＯＯＲ１６の基。Ｒ１６ は（２）で定義した通りである。例としては、メチル、
エチル、ｔｅｒｔ －ブチル、フェニル、ｏ －，ｍ －もしくはｐ－クロロフェニル、ｏ
－，ｍ－もしくはｐ－メチルフェニルまたはα－もしくはβ－ナフチルがある。（８）式
－ＣＯＲ１９の基。Ｒ１９ は（３）で定義した通りである。例としては、メチル、エチ
ル、ｔｅｒｔ －ブチル、フェニル、ｏ－，ｍ－もしくはｐ－クロロフェニル、ｏ－，ｍ
－もしくはｐ－メチルフェニルまたはα－もしくはβ－ナフチルがある。（９）式－ＮＲ

２０ＣＯＲ１６ の基。Ｒ１６ は（２）で定義した通りであり、Ｒ２０ は水素、アルキ
ル、アリール（例えば、ナフチルあるいは特には未置換またはハロゲン－，アルキル－も
しくは－Ｏ－アルキル－置換フェニル）、Ｃ５～Ｃ６－シクロアルキル、アラルキルまた
は－ＣＯＲ１６であり、２個のＣＯＲ１６が窒素原子と一体となって複素環を形成してい
ても良い。アルキルＲ２０ は例えば、（２）で好ましいものと記載された数の炭素原子
を有することができる。例としては、アセチルアミノ、プロピオニルアミノ、ブチリルア
ミノ、ベンゾイルアミノ、ｐ－クロロベンゾイルアミノ、ｐ－メチルベンゾイルアミノ、
Ｎ－メチルアセチルアミノ、Ｎ－メチルベンゾイルアミノ、Ｎ－コハク酸イミドまたはＮ
－フタルイミドがある。（１０）式－ＮＲ１９ ＣＯＯＲ１６の基。Ｒ１９およびＲ１６ 
はそれぞれ（２）または（３）で定義された通りである。例としては、－ＮＨＣＯＯＣＨ

３ 、ＮＨＣＯＯＣ２Ｈ５ またはＮＨＣＯＯＣ６Ｈ５ の基がある。（１１）式－ＮＲ１

９ＣＯＮＲ１７Ｒ１８の基。Ｒ１９、Ｒ１７およびＲ１８はそれぞれ（３）または（２）
で定義された通りである。例としては、ウレイド、Ｎ－メチルウレイド、Ｎ－フェニルウ
レイドまたはＮ，Ｎ'－２'，４'－ジメチルフェニルウレイドがある。（１２）式－ＮＨ
ＳＯ２Ｒ１６の基。Ｒ１６は（２）で定義した通りである。例としては、メタンスルホニ
ルアミノ、フェニルスルホニルアミノ、ｐ－トリルスルホニルアミノまたはβ－ナフチル
スルホニルアミノがある。（１３）式－ＳＯ２Ｒ１６または－ＳＯＲ１６の基。Ｒ１６は
（２）で定義した通りである。例としては、メチルスルホニル、エチルスルホニル、フェ
ニルスルホニル、２－ナフチルスルホニル、フェニルスルホキシジルがある。（１４）式
－ＳＯ２ＯＲ１６の基。Ｒ１６は（２）で定義した通りである。Ｒ１６の例としては、メ
チル、エチル、フェニル、ｏ－，ｍ－もしくはｐ－クロロフェニル、ｏ－，ｍ－もしくは
ｐ－メチルフェニル、α－もしくはβ－ナフチルがある。（１５）式－ＣＯＮＲ１７Ｒ１

８の基。Ｒ１７およびＲ１８

はそれぞれ（２）で定義した通りである。例としては、カルバモイル、Ｎ－メチルカルバ
モイル、Ｎ－エチルカルバモイル、Ｎ －フェニルカルバモイル、Ｎ ，Ｎ－ジメチルカル
バモイル、Ｎ－メチル－Ｎ－フェニルカルバモイル、Ｎ－α－ナフチルカルバモイルまた
はＮ－ピペリジルカルバモイルがある。（１６）式－ＳＯ２ＮＲ１７Ｒ１８の基。Ｒ１７

およびＲ１８はそれぞれ（２）で定義した通りである。例としては、スルファモイル、Ｎ
－メチルスルファモイル、Ｎ －エチルスルファモイル、Ｎ －フェニルスルファモイル、
Ｎ －メチル－Ｎ －フェニルスルファモイルまたはＮ －モルホリルスルファモイルがあ
る。（１７）式－Ｎ＝Ｎ－Ｒ２１の基。Ｒ２１は、カップリング要素の基あるいは未置換
またはハロゲン－，アルキル－もしくは－Ｏ－アルキル－置換フェニル基である。アルキ
ルのＲ２１は例えば、（２）で好ましいものとして記載されている炭素原子数を有するこ
とができる。Ｒ２１の例としては、アセトアセトアリーリド、ピラゾリル、ピリドニル、
ｏ－もしくはｐ－ヒドロキシフェニル、ｏ－ヒドロキシナフチル、ｐ－アミノフェニルま
たはｐ－Ｎ，Ｎ－ジメチルアミノフェニル基がある。（１８）式－ＯＣＯＲ１６ の基。
Ｒ１６ は（２）で定義した通りである。Ｒ１６の例としては、メチル、エチル、フェニ
ル、ｏ－，ｍ－もしくはｐ－クロロフェニルがある。（１９）式－ＯＣＯＮＨＲ１６の基
。Ｒ１６は（２）で定義した通りである。Ｒ１６の例としては、メチル、エチル、フェニ
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ル、ｏ－，ｍ－もしくはｐ－クロロフェニルがある。上記コハク酸ジエステルとニトリル
の反応の場合において好ましい実施態様では、Ｒ１およびＲ２は独立に、フェニル；１個
もしくは２個の塩素原子、１個もしくは２ 個のメチル基、メトキシ、トリフルオロメチ
ル、シアノ、メトキシカルボニル、ｔｅｒｔ －ブチル、ジメチルアミノまたはシアノフ
ェニルで置換されたフェニル；ナフチル；ビフェニル；ピリジル；アミルオキシで置換さ
れたピリジル；フリルまたはチエニルである。特に好ましくはＲ１およびＲ２はそれぞれ
、フェニル、３または４ －クロロフェニル、３ ，５－ジクロロフェニル、４－メチルフ
ェニル、４－メトキシフェニル、３－トリフルオロメチルフェニル、４－トリフルオロメ
チルフェニル、３－シアノフェニル、４－シアノフェニル、４－メトキシカルボニルフェ
ニル、４－メチルフェニル、４－ｔｅｒｔ－ブチルフェニル、４－ジメチルアミノフェニ
ル、４－（ｐ－シアノフェニル）フェニル、１－もしくは２ －ナフチル、４ －ビフェニ
リル、２ －ピリジル、６－アミルオキシ－３ －ピリジル、２ －フリルまたは２－チエ
ニルである。
【０８２９】
　特に下記式のニトリルが好ましい。
【化２】

【０８３０】
　上記の式中、Ｒ２２

、Ｒ２３ およびＲ２４ は独立に、水素、フッ素、塩素、臭素、カルバモイル、シアノ、
トリフルオロメチル、Ｃ２～Ｃ１３－アルキルカルバモイル、Ｃ１～Ｃ１２－アルキル、
Ｃ１ ～Ｃ１２－アルコキシ、Ｃ１～Ｃ１２－アルキルメルカプト、Ｃ２～Ｃ１３－アル
コキシカルボニル、Ｃ２ ～Ｃ１３－アルカノイルアミノ、Ｃ１～Ｃ１２－モノアルキル
アミノ、Ｃ２～Ｃ２４－ジアルキルアミノ、未置換またはハロゲン－，Ｃ１～Ｃ１２－ア
ルキル－もしくはＣ１～Ｃ１２－アルコキシ－置換フェニル、フェニルメルカプト、フェ
ノキシカルボニル、フェニルカルバモイルまたはベンゾイルアミノであり、前記のアルキ
ルおよびフェニル基は未置換であるかハロゲン、Ｃ１～Ｃ１２－アルキルまたはＣ１～Ｃ

１２－アルコキシによって置換されており、Ｒ２２、Ｒ２３およびＲ２４のうちの１以上
が水素である。
【０８３１】
　さらに詳細には、下記式のニトリルである。

【化３】

【０８３２】
　式中、Ｒ２５およびＲ２６のうちの一方は水素、塩素、臭素、Ｃ１～Ｃ４－アルキル、
シアノ、Ｃ１～Ｃ４－アルコキシ、未置換または塩素－，メチル－もしくはＣ１～Ｃ４

－アルコキシ－置換フェニル、カルバモイル、Ｃ２～Ｃ５－アルキルカルバモイル、未置
換または塩素－，メチル－もしくはＣ１～Ｃ４－アルコキシ－置換フェニルカルバモイル
であり、他方は水素である。
【０８３３】
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　上記コハク酸ジエステルとニトリルの反応の場合に用いられる強塩基は特に限定されな
いが、好ましくはリチウムアミド、ナトリウムアミドまたはカリウムアミドなどのアルカ
リ金属アミド；あるいは水素化リチウム、水素化ナトリウムまたは水素化カリウムなどの
アルカリ金属水素化物；あるいはリチウムメトキシド、ナトリウムメトキシド、カリウム
メトキシド、リチウムエトキシド、ナトリウムエトキシド、カリウムエトキシド、リチウ
ムｎ－プロポキシド、ナトリウムｎ－プロポキシド、カリウムｎ－プロポキシド、リチウ
ムイソプロポキシド、ナトリウムイソプロポキシド、カリウムイソプロポキシド、リチウ
ムｎ－ブトキシド、ナトリウムｎ－ブトキシド、カリウムｎ－ブトキシド、リチウムｓｅ
ｃ－ブトキシド、ナトリウムｓｅｃ－ブトキシド、カリウムｓｅｃ－ブトキシド、リチウ
ムｔｅｒｔ
－ブトキシド、ナトリウムｔｅｒｔ－ブトキシド、カリウムｔｅｒｔ－ブトキシド、リチ
ウム２－メチル－２－ブトキシド、ナトリウム２－メチル－２－ブトキシド、カリウム２
－メチル－２－ブトキシド、リチウム２－メチル－２－ペントキシド、ナトリウム２－メ
チル－２－ペントキシド、カリウム２－メチル－２－ペントキシド、リチウム３－メチル
－３－ペントキシド、ナトリウム３－メチル－３－ペントキシド、カリウム３－メチル－
３－ペントキシド、リチウム３－エチル－３－ペントキシド、ナトリウム３－エチル－３
－ペントキシドもしくはカリウム３－エチル－３－ペントキシドなどの、特に炭素原子数
１～１０の１級、２級または３級脂肪族アルコールから誘導されるアルカリ土類またはア
ルカリ金属アルコキシドがある。上記塩基の混合物も用いることができる。上記コハク酸
ジエステルとニトリルの反応の場合に用いられる強塩基は好ましくはアルカリ金属アルコ
キシであり、その場合のアルカリ金属は詳細にはナトリウムまたはカリウムであり、前記
アルコキシドは、２級もしくは３級アルコールから誘導される。従って、特に好ましい強
塩基は例えば、ナトリウムイソプロポキシド、カリウムイソプロポキシド、ナトリウムｓ
ｅｃ－ブトキシド、カリウムｓｅｃ－ブトキシド、ナトリウムｔｅｒｔ－ブトキシド、カ
リウムｔｅｒｔ－ブトキシド、ナトリウム、ｔｅｒｔ－アミルオキシドおよびカリウムｔ
ｅｒｔ－アミルオキシドである。
【０８３４】
　また、上記強塩基は次のコハク酸ジエステルを含む流体に用いても実施できる。
【０８３５】
　次いで別流路である第２導入部ｄ２より、第２流体として、コハク酸ジエステルを少な
くとも１種類含む流体を、上記処理用面１，２間に作られた第１流体膜に直接導入する。
【０８３６】
　上記コハク酸ジエステルとニトリルの反応の場合に用いるコハク酸ジエステルとしては
、特に限定されないが、ジアルキル、ジアリールまたはモノアルキルモノアリールエステ
ルであることができ、その中でもコハク酸ジアルキルおよびジアリールは非対称であるこ
ともできる。しかしながら、対称のコハク酸ジエステル、特に対称のコハク酸ジアルキル
を用いることが好ましい。コハク酸ジアリールまたはモノアリールモノアルキルが存在す
る場合、アリールは詳細には、未置換フェニルあるいは塩素のようなハロゲン、メチル，
エチル，イソプロピルもしくはｔｅｒｔ－ブチルのようなＣ１～Ｃ６－アルキルまたはメ
トキシもしくはエトキシのようなＣ１～Ｃ６アルコキシによって置換されたフェニルであ
る。コハク酸ジアルキルまたはモノアルキルモノアリールの場合、アルキルは未分岐また
は分岐であることができ、好ましくは分岐であり、好ましくは炭素原子数１～１８、特に
は１～１２、より好ましくは１～８、特に好ましくは１～５である。分岐アルキルは好ま
しくは、イソプロピル、ｓｅｃ－ブチル、ｔｅｒｔ－ブチル、ｔｅｒｔ－アミルまたはシ
クロヘキシルなどのｓｅｃ－もしくはｔｅｒｔ－アルキルである。コハク酸ジエステルの
例としては、コハク酸ジメチル、コハク酸ジエチル、コハク酸ジプロピル、コハク酸ジブ
チル、コハク酸ジペンチル、コハク酸ジヘキシル、コハク酸ジフェニル、コハク酸ジオク
チル、コハク酸ジイソプロピル、コハク酸ジ－ｓｅｃ－ブチル、コハク酸ジ－ｔｅｒｔ－
ブチル、コハク酸ジ－ｔｅｒｔ－アミル、コハク酸ジ－［１，１－ジメチルブチル］、コ
ハク酸ジ－［１，１，３，３－テトラメチルブチル］、コハク酸ジ－［１，１－ジメチル
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ジエチルプロピル］、コハク酸ジフェニル、コハク酸ジ－［４－メチルフェニル］、コハ
ク酸ジ－［２－メチルフェニル］、コハク酸ジ－［４－クロロフェニル］、コハク酸モノ
エチルモノフェニル、コハク酸ジシクロヘキシルがある。特に好ましいものは、コハク酸
ジイソプロピルである。
【０８３７】
　上記コハク酸ジエステルとニトリルの反応の場合に用いる強塩基と、Ｒ１－ＣＮと表さ
れるニトリル、またはＲ２－ＣＮと表されるニトリル、あるいはこれらニトリルの混合物
と、コハク酸ジエステルとは液状または溶液状であることが好ましく、そのために用いる
ことができる溶媒は、イオン交換水、精製水、水道水、超純水などの水や有機溶媒など、
特に限定されないが、好適な有機溶媒の例としては、メタノール、エタノール、ｎ
－プロパノール、イソプロパノール、ｎ －ブタノール、ｓｅｃ －ブタノール、ｔｅｒｔ
 －ブタノール、ｎ －ペンタノール、２－メチル－２ －ブタノール、２ －メチル－２
－ペンタノール、３ －メチル－３ －ペンタノール、２ －メチル－２－ヘキサノール、
３ －エチル－３ －ペンタノール、２ ，４ ，４ －トリメチル－２ －ペンタノールなど
の炭素原子数１～１０の１級、２級または３級アルコール類；あるいはエチレングリコー
ルまたはジエチレングリコールなどのグリコール類；あるいはテトラヒドロフランまたは
ジオキサンなどのエーテル類；あるいはエチレングリコールメチルエーテル、エチレング
リコールエチルエーテル、ジエチレングリコールモノメチルエーテルまたはジエチレング
リコールモノエチルエーテルなどのグリコールエーテル類；アセトニトリル、ベンゾニト
リル、ジメチルホルムアミド、Ｎ，Ｎ－ジメチルアセトアミド、ニトロベンゼン、Ｎ－メ
チルピロリドンなどの極性非プロトン性溶媒；あるいはベンゼンまたはトルエン、キシレ
ン、アニソールもしくはクロロベンゼンのようなアルキル－，アルコキシ－もしくはハロ
ゲン－置換ベンゼンなどの脂肪族もしくは芳香族炭化水素；あるいはピリジン、ピコリン
またはキノリンなどの芳香族複素環がある。さらに、式（VI）もしくは（VII）の反応物
ニトリルあるいは反応物コハク酸ジエステルを、それらが反応を行う温度範囲で液体であ
る場合に溶媒としても用いることが可能である。上記の溶媒は混合物として用いることも
できる。上記コハク酸ジエステルとニトリルの反応は好ましくは、溶媒としてのアルコー
ル、特には２級もしくは３級アルコール中で行う。好ましい３級アルコールには、ｔｅｒ
ｔ－ブタノールおよびｔｅｒｔ－アミルアルコールがある。この関係で興味深いものとし
ては、これら好ましい溶媒と、トルエンもしくはキシレンなどの芳香族炭化水素あるいは
クロロベンゼンなどのハロゲン置換ベンゼンとの混合物もある。
【０８３８】
　上記のように、流体の供給圧と回転する処理用面の間にかかる圧力との圧力バランスに
よって距離を制御された処理用面１，２間にて、薄膜流体中で第１流体と第２流体とが合
流する。その薄膜流体中で第１流体と第２流体とが混合され、上記２種の物質を反応させ
る。より具体的には、コハク酸ジエステルとニトリルを反応させることが出来る。
【０８３９】
　また、強塩基と、Ｒ１－ＣＮと表されるニトリル、またはＲ２－ＣＮと表されるニトリ
ル、あるいはこれらニトリルの混合物と、コハク酸ジエステルの全てを処理用面間での反
応に影響を与えない程度に混合した流体を第1流体若しくは第２流体として用いても実施
できる。
【０８４０】
　さらに具体的にはジケトピロロピロール顔料を合成でき、その場合には上記コハク酸ジ
エステルとニトリルの反応を顔料分散剤、好ましくはジケトピロロピロール類およびキナ
クリドン類に基づく分散剤の存在下に行うことができる。そのような分散剤には例えば、
下記式の化合物が挙げられる。
【０８４１】
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【化４】

【０８４２】
　上記の式中、Ｒ３０、Ｒ４０およびＲ５０は独立であるか異なっており、それぞれ水素
、塩素、臭素、フッ素、ニトロ、Ｃ １ ～Ｃ ６ アルキル、Ｃ １ ～Ｃ６ アルコキシ、
ベンゾイルアミノ、同素環もしくは複素環芳香族基であり、特には水素またはメチルであ
り；Ｑ はキナクリドン基またはジケトピロロピロール基、好ましくはＦ、Ｃｌ 、Ｂｒ 
、Ｃ １ ～Ｃ ４ －アルキル、Ｃ １ ～Ｃ ４ －アルコキシ、Ｃ １ ～Ｃ ６ －アルキル
基によって置換されていても良いカルボキサミドおよびフェノキシから選択される１、２
、３もしくは４個の置換基によって置換されていても良いキナクリドン基あるいは上記の
ように置換されていても良いジケトピロロピロール基であり、ｍは０．１ ～４である。
【０８４３】
　また、分散剤として下記式の化合物が挙げられる。式中、Ｒ３０、Ｒ４０、Ｒ５０、ｍ
、およびＱはそれぞれ上記で定義した通りである。
【化５】

【０８４４】
　また、分散剤として下記式の化合物が挙げられる。式中、Ｒ３０、Ｒ４０、Ｒ５０、ｍ
、およびＱはそれぞれ上記で定義した通りであり、Ｒ６０はＲ３０、Ｒ４０またはＲ５０
の意味のいずれかであり、好ましくはＲ３０～Ｒ６０はそれぞれ、水素、メチル基または
塩素である。

【化６】

【０８４５】
　また、分散剤として下記式の化合物が挙げられる。
【化７】

【０８４６】
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　上記の式中、Ｑ は上記で定義した通りであり；ｓ およびｎ は独立に０ ～４ である
が、両方がゼロであることはなく；Ｅ＋は、Ｈ＋あるいは例えばＬｉ１＋、Ｎａ１＋、Ｋ
１＋、Ｍｇ２＋、Ｃａ２＋、Ｓｒ２＋、Ｂａ２＋、Ｍｎ２＋、Ｃｕ２＋、Ｎｉ２＋、Ｃｏ
２＋、Ｚｎ２＋、Ｆｅ２＋、Ａｌ３＋、Ｃｒ３＋またはＦｅ３＋などの、化学元素の周期
律表の主要な１～５ 族または１ もしくは２ または４ ～８ の遷移族からの金属カチオ
ンＭｆ＋の相当するＭｆ＋／ｆ（ｆは１、２または３である）；アンモニウムイオンＮ＋
Ｒ９Ｒ１０Ｒ１１Ｒ１２であり；Ｒ９、Ｒ１０、Ｒ１１およびＲ１２はそれぞれ独立に、
水素原子、Ｃ１～Ｃ３０－アルキル、Ｃ２～Ｃ３０－アルケニル、Ｃ５～Ｃ３０－シクロ
アルキル、フェニル、（Ｃ１～Ｃ８）－アルキル－フェニル、（Ｃ１～Ｃ４）－アルキレ
ン－フェニル（例：ベンジル）または式－［ＣＨ（Ｒ８０）－ＣＨ（Ｒ８０）－Ｏ］ｋ－
Ｈ（ｋは１～３０であり、２個のＲ８０は独立に、水素、Ｃ１～Ｃ４－アルキルまたはｋ
＞１の場合にはそれらの組合せである）の（ポリ）アルキレンオキシ基であり；アルキル
、アルケニル、シクロアルキル、フェニルまたはアルキルフェニルであるＲ９、Ｒ１０、
Ｒ１１および／またはＲ１２はアミノ、水酸基および／またはカルボキシルによって置換
されていても良く；あるいはＲ９とＲ１０が４級窒素原子と一体となって、例えばピロリ
ドン、イミダゾリジン、ヘキサメチレンイミン、ピペリジン、ピペラジンまたはモルホリ
ン型のように、所望に応じてＯ、ＳおよびＮ からなる群から選択されるさらに別のヘテ
ロ原子を有する５～７員の飽和環系を形成していても良く；あるいはＲ９、Ｒ１０および
Ｒ１１が４ 級窒素原子と一体となって、例えばピロール、イミダゾール、ピリジン、ピ
コリン、ピラジン、キノリンまたはイソキノリン型のように、所望に応じてＯ、Ｓ およ
びＮ からなる群から選択されるさらに別のヘテロ原子を有し、しかも所望に応じて別の
環に縮合していても良い５～７員の芳香環系を形成していても良く；あるいはＥ＋は下記
式のアンモニウムイオンを規定するものである。
【０８４７】
【化８】

【０８４８】
　上記の式中、Ｒ１５、Ｒ１６、Ｒ１７およびＲ１８は独立に、水素または式－［ＣＨ 
（Ｒ８０）－ＣＨ（Ｒ８０）Ｏ］ｋ－Ｈ の（ポリ）アルキレンオキシ基であり；ｋは１
～３０ であり、２個のＲ８０は独立に、水素、Ｃ１～Ｃ４－アルキルまたはｋ＞１ の場
合にはそれらの組合せであり；ｑ は１～１０ 、好ましくは１ 、２ 、３ 、４または５ 
であり；ｐは１～５ であり、ただしｐ≦ｑ＋１であり；Ｔは分岐または未分岐のＣ２～
Ｃ６ －アルキレン基であり；あるいはｑ＞１の場合には、Ｔは分岐または未分岐のＣ２
～Ｃ６－アルキレン基の組合せであることもでき；２個のＺ基は同一であるか異なってお
り、ＺはＺ１またはＺ４の定義を有し；Ｚ１は　-[X-Y]qR

91　と表される基である。
【０８４９】
　-[X-Y]qR

91　の式中、ＸはＣ２～Ｃ６－アルキレン基、Ｃ５～Ｃ７－シクロアルキレン
基またはそれらの組合せであり；それらの基は１～４個のＣ１～Ｃ４－アルキル基、水酸
基、（Ｃ１～Ｃ４）－ヒドロキシアルキル基および／または１～２個のさらに別のＣ５～
Ｃ７－シクロアルキル基によって置換されていても良く；あるいはｑ ＞１ の場合には、
Ｘ は上記の意味の組合せであっても良い。
【０８５０】
　Ｙは、－Ｏ－、または下記式の基、または－ＮＲ９０基であり；あるいはｑ＞１の場合
には、Ｙは上記の意味の組合せであることができ；ｑは１～１０、好ましくは１、２、３
、４または５であり；Ｒ９０およびＲ９１は独立に、水素原子、置換または未置換または
フッ素化またはパーフルオロ化した分岐もしくは未分岐の（Ｃ１～Ｃ２０）－アルキル基
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はフッ素化もしくはパーフルオロ化（Ｃ２～Ｃ２０）－アルケニル基であり；それらの置
換基は、水酸基、フェニル、シアノ、塩素、臭素、アミノ、Ｃ２～Ｃ４－アシルまたはＣ
１～Ｃ４－アルコキシであることができ、好ましくは１～４個であり；あるいはＲ９０と
Ｒ９１は窒素原子と一体となって、飽和、不飽和または芳香族の５～７員の複素環を形成
しており；それらの環は１個もしくは２個のさらに別の窒素、酸素もしくは硫黄原子を有
していても良く、ＯＨ、フェニル、ＣＮ、Ｃｌ、Ｂｒ、Ｃ１～Ｃ４－アルキル、Ｃ１～Ｃ
４－アルコキシ、Ｃ２～Ｃ４－アシルおよびカルバモイルからなる群から選択される１個
、２個もしくは３個の置換基によって置換されていても良く、１個もしくは２個のベンゾ
縮合した飽和、不飽和または芳香族の炭素環または複素環を有していても良く；Ｚ４は水
素、水酸基、アミノ、フェニル、（Ｃ１～Ｃ４）－アルキレン－フェニル、Ｃ５～Ｃ７－
シクロアルキルまたはＣ１～Ｃ２０－アルキルであり；そのフェニル環、（Ｃ１～Ｃ４）
－アルキレン－フェニル基およびアルキル基は、Ｃｌ、Ｂｒ、ＣＮ、ＮＨ２、ＯＨ、Ｃ６
 Ｈ５ 、モノ－，ジ－もしくはトリ－Ｃ１～Ｃ４ －アルコキシ置換Ｃ６Ｈ５、カルバモ
イル、Ｃ２～Ｃ４ －アシルおよびＣ１～Ｃ４－アルコキシ（例：メトキシまたはエトキ
シ）からなる群からの１以上、例えば１、２、３もしくは４個の置換基によって置換され
ていても良く；前記フェニル環および（Ｃ１～Ｃ４）－アルキレン－フェニル基はＮＲ９
０Ｒ９１（Ｒ９０およびＲ９１は上記で定義の通りである）によって置換されていても良
く；あるいは前記アルキル基はパーフルオロ化またはフッ素化されている。
【０８５１】
【化９】

【０８５２】
また、分散剤として下記式の化合物が挙げられる。
【化１０】

【０８５３】
　上記の式中、Ｒ１５は水素、塩素、臭素、フッ素、Ｃ１ ～Ｃ６ －アルキル、Ｃ１～Ｃ
６－アルコキシ、フェニル、ジ－（Ｃ１～Ｃ６－アルキル）アミノ、Ｃ１ ～Ｃ６－アル
キルチオ、フェニルチオまたはフェノキシであり；好ましくはＲ１５は４位でフェニル基
に結合しており；Ｑは上記で定義した通りであり；式（ＩＸ）の化合物は０～６個のＳＯ
３－Ｅ＋基を有しており；Ｅは上記で定義した通りである。
【０８５４】
　また、分散剤として下記式の化合物が挙げられる。式中、Ｒ３０、Ｒ４０、ｍおよびＱ
 はそれぞれ上記で定義した通りである。
【０８５５】
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【化１１】

【０８５６】
　本発明の方法はさらに、好ましくはキナクリドン類およびジケトピロロピロール類に基
づいたサッカリン含有顔料分散剤を用いて行うことができる。
【０８５７】
　上記コハク酸ジエステルとニトリルの反応の場合には、界面活性剤、充填剤、標準化剤
、樹脂、消泡剤、防塵剤、展着剤、遮光着色剤、保存剤、乾燥遅延剤、レオロジー調節添
加剤またはそれらの組合せからなる群から選択される補助剤を用いることもできる。有用
な界面活性剤には、アニオン系、カチオン系およびノニオン系の物質またはそれらの混合
物などがある。有用なアニオン系物質には例えば、脂肪酸タウリド類、脂肪酸Ｎ－メチル
タウリド類、脂肪酸イセチオン酸類、アルキルフェニルスルホン酸類、アルキルナフタレ
ンスルホン酸類、アルキルフェノールポリグリコールエーテル硫酸類、脂肪族アルコール
ポリグリコールエーテル硫酸類、脂肪酸アミドポリグリコールエーテル硫酸類、アルキル
スルホスクシナメート類、アルケニルコハク酸モノエステル類、脂肪族アルコールポリグ
リコールエーテルスルホコハク酸類、アルカンスルホン酸類、脂肪酸グルタミン酸類、ア
ルキルスルホコハク酸類、脂肪酸サルコシド類；例えばパルミチン酸、ステアリン酸およ
びオレイン酸などの脂肪酸類；例えば脂肪族樹脂、ナフテン酸類およびアビエチン酸など
の樹脂酸、ロジン変性マレイン酸樹脂などのアルカリ可溶性樹脂、ならびにシアヌルクロ
ライド、タウリン、Ｎ，Ｎ'－ジエチルアミノプロピルアミンおよびｐ－フェニレンジア
ミンに基づく縮合生成物のアルカリ金属塩のような石鹸などがある。特に好ましいものと
しては、樹脂酸のアルカリ金属塩である樹脂石鹸である。有用なカチオン系物質には例え
ば、４級アンモニウム塩類、脂肪族アミンアルコキシレート類、アルコキシ化ポリアミン
類、脂肪族アミノポリグリコールエーテル類、脂肪族アミン類、脂肪族アミン類または脂
肪族アルコール類から誘導されるジ－およびポリアミン類、それらのジ－およびポリアミ
ン類から誘導されるアルコキシレート類、脂肪酸から誘導されるイミダゾリン類、ならび
にこれらカチオン系物質の塩などがある。有用なノニオン系物質には例えば、アミンオキ
サイド類、脂肪族アルコールポリグリコールエーテル類、脂肪酸ポリグリコールエステル
類、脂肪族アミドＮ－プロピルベタイン類などのベタイン類、脂肪族アルコール類もしく
は脂肪族アルコールポリグリコールエーテル類のホスホン酸エステル類、脂肪酸アミドエ
トキシレート類、脂肪族アルコール－アルキレンオキサイド付加物ならびにアルキルフェ
ノールポリグリコールエーテル類などがある。
【０８５８】
　上記分散剤及び補助剤の両方、または、分散剤若しくは補助剤のいずれかのみが第一流
体と第二流体のどちらに存在しても実施できるし、前記第一流体、第二流体と異なる、新
たな第三流体に存在しても実施できる。
【０８５９】
　また、上記コハク酸ジエステルとニトリルの反応にて得られた塩を加水分解することも
できる。前記加水分解を実施する場合には、前記ニトリルおよび前記コハク酸エステルの
反応から形成された物質を含む流体と加水分解剤とを少なくとも1種類含む流体を処理用
面間で合流させる。合流の方法としては、前記ニトリルおよび前記コハク酸エステルの反
応から形成された物質を含む流体を再度、第一流体とし、加水分解剤を少なくとも1種類
含む流体を第二流体として、第一流体と第二流体を処理用面間にて合流させて実施できる
。実施の他の形態としては上記コハク酸ジエステルとニトリルとの反応を処理用面間の上
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流で行い、得られた反応物を含む流体と加水分解剤との反応を処理用面間の下流で行って
も実施できる。また、加水分解剤を処理用面間での反応に影響を与えない程度にコハク酸
ジエステルもしくはニトリルを含む流体に混合した流体を用いても実施できる。
【０８６０】
　上記コハク酸ジエステルとニトリルの反応にて得られた塩に用いられる加水分解剤は特
に限定されないが、好ましくは、水、アルコール類及び酸類、またはアルコール若しくは
酸類並びにそれらの混合物、そして適宜に選択された、上記とはさらに別の溶媒である。
有用なアルコールには例えば、メタノール、エタノール、イソプロパノール、イソブタノ
ール、ｔｅｒｔ－ブタノールおよびｔｅｒｔ－アミルアルコールなどがある。酸は例えば
、塩酸、リン酸および好ましくは硫酸などの無機酸；あるいはギ酸、酢酸、プロピオン酸
、酪酸、ヘキサン酸、シュウ酸、安息香酸、フェニル酢酸、ベンゼンスルホン酸またはｐ
－トルエンスルホン酸、好ましくは酢酸およびギ酸または酸混合物などの脂肪族もしくは
芳香のカルボン酸類またはスルホン酸類である。
【図面の簡単な説明】
【０８６１】
【図１】（Ａ）は本願発明の実施に用いる装置の概念を示す略縦断面図であり、（Ｂ）は
上記装置の他の実施の形態の概念を示す略縦断面図であり、（Ｃ）は上記装置のまた他の
実施の形態の概念を示す略縦断面図であり、（Ｄ）は上記装置の更に他の実施の形態の概
念を示す略縦断面図である。
【図２】（Ａ）～（Ｄ）は、夫々、図１に示す装置の更に他の実施の形態の概念を示す略
縦断面図である。
【図３】（Ａ）は図２（Ｃ）に示す装置の要部略底面図であり、（Ｂ）は上記装置の他の
実施の形態の要部略底面図であり、（Ｃ）はまた他の実施の形態の要部略底面図であり、
（Ｄ）は上記装置の更に他の実施の形態の概念を示す略底面図であり、（Ｅ）は上記装置
のまた更に他の実施の形態の概念を示す略底面図であり、（Ｆ）は上記装置の更にまた他
の実施の形態の概念を示す略底面図である。
【図４】（Ａ）～（Ｄ）は、夫々、図１に示す装置の更に他の実施の形態の概念を示す略
縦断面図である。
【図５】（Ａ）～（Ｄ）は、夫々、図１に示す装置の更に他の実施の形態の概念を示す略
縦断面図である。
【図６】（Ａ）～（Ｄ）は、夫々、図１に示す装置の更に他の実施の形態の概念を示す略
縦断面図である。
【図７】（Ａ）～（Ｄ）は、夫々、図１に示す装置の更に他の実施の形態の概念を示す略
縦断面図である。
【図８】（Ａ）～（Ｄ）は、夫々、図１に示す装置の更に他の実施の形態の概念を示す略
縦断面図である。
【図９】（Ａ）～（Ｃ）は、夫々、図１に示す装置の更に他の実施の形態の概念を示す略
縦断面図である。
【図１０】（Ａ）～（Ｄ）は、夫々、図１に示す装置の更に他の実施の形態の概念を示す
略縦断面図である。
【図１１】（Ａ）及び（Ｂ）は、夫々、図１に示す装置の更に他の実施の形態の概念を示
す略縦断面図であり、（Ｃ）は図１（Ａ）に示す装置の要部略底面図である。
【図１２】（Ａ）は図１（Ａ）に示す装置の受圧面について、他の実施の形態を示す要部
略縦断面図であり、（Ｂ）は当該装置の更に他の実施の形態の要部略縦断面図である。
【図１３】図１２（Ａ）に示す装置の接面圧付与機構４について、他の実施の形態の要部
略縦断面である。
【図１４】図１２（Ａ）に示す装置に、温度調整用ジャケットを設けた、他の実施の形態
の要部略縦断面図である。
【図１５】図１２（Ａ）に示す装置の接面圧付与機構４について、更に他の実施の形態の
要部略縦断面図である。
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【図１６】（Ａ）は図１２（Ａ）に示す装置の更に他の実施の形態の要部略横断面であり
、（Ｂ）（Ｃ）（Ｅ）～（Ｇ）は当該装置のまた他の実施の形態の要部略横断面図であり
、（Ｄ）は当該装置のまた他の実施の形態の一部切欠要部略縦断面図である。
【図１７】図１２（Ａ）に示す装置の更に他の実施の形態の要部略縦断面図である。
【図１８】（Ａ）は本願発明の実施に用いる装置の更に他の実施の形態の概念を示す略縦
断面図であり、（Ｂ）は当該装置の一部切欠要部説明図である。
【図１９】（Ａ）は図１２に示す上記装置の第１処理用部材１の平面図であり、（Ｂ）は
その要部縦断面図である。
【図２０】（Ａ）は図１２に示す装置の第１及び第２処理用部材１，２の要部縦断面図で
あり、（Ｂ）は微小間隔が開けられた上記第１及び第２処理用部材１，２の要部縦断面図
である。
【図２１】（Ａ）は上記第１処理用部材１の他の実施の形態の平面図であり、（Ｂ）はそ
の要部略縦断面図である。
【図２２】（Ａ）は上記第１処理用部材１の、更に他の実施の形態の平面図であり、（Ｂ
）はその要部略縦断面図である。
【図２３】（Ａ）は第１処理用部材１のまた他の実施の形態の平面図であり、（Ｂ）は第
１処理用部材１の更にまた他の実施の形態の平面図である。
【図２４】（Ａ）（Ｂ）（Ｃ）は、夫々、処理後の被処理物の分離方法について、上記以
外の実施の形態を示す説明図である。
【図２５】本願発明の装置の概要を説明するための縦断面の概略図である。
【図２６】（Ａ）は図２５に示す装置の第１処理用面の略平面図であり、（Ｂ）は図２５
に示す装置の第１処理用面の要部拡大図である。
【図２７】（Ａ）は第２導入路の断面図であり、（Ｂ）は第２導入路を説明するための処
理用面の要部拡大図である。
【図２８】（Ａ）及び（Ｂ）は、夫々、処理用部に設けられた傾斜面を説明するための要
部拡大断面図である。
【図２９】処理用部に設けられた受圧面を説明するための図であり、（Ａ）は第２処理用
部の底面図、（Ｂ）は要部拡大断面図である。
【図３０】顔料ナノ粒子の電子顕微鏡写真である。
【図３１】顔料ナノ粒子の電子顕微鏡写真である。
【図３２】顔料ナノ粒子の電子顕微鏡写真である。
【図３３】銀粒子のＴＥＭ写真である。
【図３４】白金微粒子のＴＥＭ写真である。
【図３５】白金微粒子のＴＥＭ写真である。
【図３６】白金-パラジウム合金微粒子のＴＥＭ写真である。
【図３７】白金-パラジウム合金微粒子のＴＥＭ写真である。
【図３８】ニッケル微粒子のＴＥＭ写真である。
【図３９】微粒子のＴＥＭ写真である。
【図４０】実施例Ｌ１に係るエマルションの顕微鏡写真である。
【図４１】実施例Ｌ２に係るエマルションの顕微鏡写真である。
【符号の説明】
【０８６２】
　１　第１処理用面
　２　第２処理用面
１０　第１処理用部
１１　第１ホルダ
２０　第２処理用部
２１　第２ホルダ
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【図３１】
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【図３７】

【図３８】

【図３９】
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【図４０】

【図４１】

【手続補正書】
【提出日】平成20年7月7日(2008.7.7)
【手続補正１】
【補正対象書類名】特許請求の範囲
【補正対象項目名】請求項２
【補正方法】変更
【補正の内容】
【請求項２】
　接近・離反可能な相対的に変位する２つの処理用面の間に複数種類の被処理流動体を供
給し、当該流動体の供給圧と回転する処理用面の間にかかる圧力とを含む接近方向への力
と離反方向への力とのバランスによって処理用面間の距離を微小間隔に維持し、この微小
間隔に維持された２つの処理用面間を上記の被処理流動体の流路とすることによって、被
処理流動体の強制薄膜を形成し、この強制薄膜中においてナノ粒子の析出を行うものであ
ることを特徴とするナノ粒子の製造方法。
【手続補正２】
【補正対象書類名】明細書
【補正対象項目名】０００９
【補正方法】変更
【補正の内容】
【０００９】
　また、本願の請求項２に記載の発明は、接近・離反可能な相対的に変位する２つの処理
用面の間に複数種類の被処理流動体を供給し、当該流動体の供給圧と回転する処理用面の
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間にかかる圧力とを含む接近方向への力と離反方向への力とのバランスによって処理用面
間の距離を微小間隔に維持し、この微小間隔に維持された２つの処理用面間を上記の被処
理流動体の流路とすることによって、被処理流動体の強制薄膜を形成し、この強制薄膜中
においてナノ粒子の析出を行うものであり、上記の複数種類の流動体の何れもが、得られ
るナノ粒子よりも大きな粒子を含まないものであることを特徴とするナノ粒子の製造方法
を提供する。 
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