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(57)【要約】
　結晶子径を制御された微粒子の製造方法を提供するこ
とを課題とする。
　被析出物質を含む原料流体と上記被析出物質を析出さ
せるための物質を含む析出流体との、少なくとも２種類
の被処理流動体を、対向して配設された、接近・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
少なくとも２つの処理用面間にできる薄膜流体中で混合
し、結晶子径が制御された被析出物質を析出させる。そ
の際、処理用面間に導入される被処理流動体に関する特
定の条件を変化させて、被析出物質の結晶子径を制御す
る。上記特定の条件は、原料流体に含まれる被析出物質
及び／又は析出流体に含まれる物質の種類と、原料流体
に含まれる被析出物質及び／又は析出流体に含まれる物
質の濃度と、原料流体及び／又は析出流体のｐＨと、原
料流体及び／又は析出流体の導入温度と、原料流体及び
／又は析出流体の導入速度とからなる群から選択された
少なくとも２種とする。
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　少なくとも２種類の被処理流動体を用いるものであり、
そのうちで少なくとも１種類の被処理流動体は、被析出物質を少なくとも１種類含む原料
流体であり、
上記以外の被処理流動体で少なくとも１種類の被処理流動体は、上記被析出物質を析出さ
せるための物質を少なくとも１種類含む析出流体であり、
上記の被処理流動体を、対向して配設された、接近・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少なくとも２つの処理用面の間に出来る薄膜流体中で混合し、
結晶子径を制御された被析出物質を析出させる微粒子の製造方法において、
上記少なくとも２つの処理用面間に導入される上記原料流体と上記析出流体との少なくと
もいずれか一方に関する特定の条件を変化させることによって、上記被析出物質の結晶子
径を制御するものであり、
上記特定の条件が、上記原料流体に含まれる少なくとも１種類の被析出物質と上記析出流
体に含まれる少なくとも１種類の物質とのうちの少なくともいずれか一方の物質の種類と
、上記原料流体に含まれる少なくとも１種類の被析出物質と上記析出流体に含まれる少な
くとも１種類の物質とのうちの少なくともいずれか一方の物質の濃度と、上記原料流体と
上記析出流体とのうちの少なくともいずれか一方のｐHと、上記原料流体と上記析出流体
とのうちの少なくともいずれか一方の導入温度と、上記原料流体と上記析出流体とのうち
の少なくともいずれか一方の導入速度とからなる群から選択された少なくとも２種である
ことを特徴とする、微粒子の製造方法。
【請求項２】
　上記被析出物質の粒子径を変化させず、上記被析出物質の結晶子径のみを変化させるこ
とを特徴とする、請求項１に記載の微粒子の製造方法。
【請求項３】
　上記被析出物質の粒子径と、上記被析出物質の結晶子径とを、ともに変化させることを
特徴とする、請求項１又は２に記載の微粒子の製造方法。
【請求項４】
　少なくとも２種類の被処理流動体を用いるものであり、
そのうちで少なくとも１種類の被処理流動体は、被析出物質を少なくとも１種類含む原料
流体であり、
上記以外の被処理流動体で少なくとも１種類の被処理流動体は、上記被析出物質を析出さ
せるための物質を少なくとも１種類含む析出流体であり、
上記の被処理流動体を、対向して配設された、接近・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少なくとも２つの処理用面の間に出来る薄膜流体中で混合し、
結晶子径を制御された被析出物質を析出させる微粒子の製造方法において、
上記少なくとも２つの処理用面間に導入される上記原料流体と上記析出流体との少なくと
も何れか一方に関する特定の条件を変化させることによって、被析出物質の結晶子径を制
御するものであり、
上記特定の条件が、上記原料流体と上記析出流体とのうちの少なくともいずれか一方のｐ
Ｈと、上記原料流体と上記析出流体とのうちの少なくともいずれか一方の導入温度と、上
記原料流体と上記析出流体とのうちの少なくともいずれか一方の導入速度とからなる群か
ら選択された少なくとも１種である事を特徴とする、微粒子の製造方法。 
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は結晶子径を制御された微粒子の製造方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　近年、微粒子は、光学材料、磁性材料、導電材料、電子材料、機能性セラミックス、蛍
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光材料、触媒材料、化学材料など、産業分野において多方面で幅広く使用されている。商
品の多機能化や小型化などへの要求に伴って、出来るだけ多くの機能を詰め込み、且つ今
より小型、軽量にすることが課題となっており、それらのニーズに応えるために微粒子が
必要とされている。また微粒子化することによって粒子が活性となることや透明性が高く
なるなど、新たな物性を獲得することができる。しかし、例えば誘導体薄膜に用いられる
チタン酸バリウムなどでは、微粒子における結晶子径が小さくなりすぎると目的とする物
性が得られないなど、結晶子径と微粒子の特性とは密接な関係があることが知られている
。そのため、微粒子についてはその粒子径を制御するだけでなく、結晶子径を制御するこ
とが必要とされている。
【０００３】
　一般に結晶子とは、単結晶とみなせる最大の集まりのことをいい、その結晶子の大きさ
のことを結晶子径という。結晶子径の測定方法には、電子顕微鏡を用いて結晶子の格子縞
を確認する方法と、Ｘ線回折装置を用いて回折パターンとＳｃｈｅｒｒｅｒの式より結晶
子径を算出する方法とがある。
　結晶子径　Ｄ＝Ｋ・λ／（β・ｃｏｓθ）　・・・Ｓｃｈｅｒｒｅｒの式
　ここで、ＫはＳｃｈｅｒｒｅｒ定数であり、Ｋ＝０．９とする。λは使用したＸ線管球
の波長、βは半値幅、θは回折角を用いて算出する。
【０００４】
　微粒子の結晶子径の制御方法については、金属単体、金属イオン、金属化合物やそれら
を溶媒に溶解した金属溶液を、特許文献１に示したようなソルボサーマル法に供する方法
や、特許文献２～４で示したような亜臨界または超臨界状態で水熱処理する方法や不活性
雰囲気下で熱処理する方法などが挙げられるが、これらの方法では耐熱性、耐圧力性に優
れた装置や不活性雰囲気下であることを必要とし、さらに処理に時間を要するため、エネ
ルギーコストが高くなるなどの問題点がある。
【０００５】
　また、本願出願人によって特許文献５に示す微粒子の製造方法が提供され、粒子径の制
御については開示されたが、結晶子径の制御方法については具体的に開示されていなかっ
た。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００６】
【特許文献１】特開２００８－３０９６６号公報
【特許文献２】特開２００８－２８９９８５号公報
【特許文献３】特開２０１０－２４４７８号公報
【特許文献４】特開２０１１－１１９５６号公報
【特許文献５】特開２０１０－２０１３４４号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００７】
　本発明は上記に鑑み、結晶子径を制御された微粒子の製造方法を提供することを課題と
する。
【課題を解決するための手段】
【０００８】
　本発明者は鋭意検討の結果、対向して配設された、接近・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少なくとも２つの処理用面間において、被処理流動体と
して被析出物質を少なくとも１種類含む原料流体と、上記被析出物質を析出させるための
物質を少なくとも１種類含む析出流体とを混合して、被析出物質の微粒子を析出させる際
に、上記原料流体と析出流体との少なくともいずれか一方に関する特定の条件を変化させ
ることによって、結晶子径を制御された被析出物質の微粒子が得られることを見出し、本
発明を完成させた。
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【０００９】
　本発明は、少なくとも２種類の被処理流動体を用いるものであり、そのうちで少なくと
も１種類の被処理流動体は、被析出物質を少なくとも１種類含む原料流体であり、上記以
外の被処理流動体で少なくとも１種類の被処理流動体は、上記被析出物質を析出させるた
めの物質を少なくとも１種類含む析出流体であり、上記の被処理流動体を、対向して配設
された、接近・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少なくとも
２つの処理用面の間にできる薄膜流体中で混合し、結晶子径を制御された被析出物質を析
出させる微粒子の製造方法において、上記少なくとも２つの処理用面間に導入される上記
原料流体と上記析出流体との少なくとも何れか一方に関する特定の条件を変化させること
によって、上記被析出物質の結晶子径を制御するものであり、上記特定の条件が、上記原
料流体に含まれる少なくとも１種類の被析出物質と上記析出流体に含まれる少なくとも１
種類の物質とのうちの少なくともいずれか一方の物質の種類と、上記原料流体に含まれる
少なくとも１種類の被析出物質と上記析出流体に含まれる少なくとも１種類の物質とのう
ちの少なくともいずれか一方の物質の濃度と、上記原料流体と上記析出流体とのうちの少
なくともいずれか一方のｐHと、上記原料流体と上記析出流体とのうちの少なくともいず
れか一方の導入温度と、上記原料流体と上記析出流体とのうちの少なくともいずれか一方
の導入速度とからなる群から選択された少なくとも２種であることを特徴とする、微粒子
の製造方法を提供する。
　上記少なくとも２つの処理用面間に導入される原料流体と析出流体との少なくともいず
れか一方に関する特定の条件を変化させることにおいて、具体的には、（Ａ）上記原料流
体に含まれる被析出物質及び／又は上記析出流体に含まれる上記被析出物質を析出させる
ための物質の種類の制御と、（Ｂ）上記原料流体に含まれる被析出物質及び／又は上記析
出流体に含まれる上記被析出物質を析出させるための物質の濃度の制御と、（Ｃ）上記原
料流体及び／又は上記析出流体のｐHの制御と、（Ｄ）上記原料流体及び／又は上記析出
流体の導入温度の制御と、（Ｅ）上記原料流体及び／又は上記析出流体の導入速度の制御
とがあり、それぞれの制御方法については、下記の（１）～（１５）を挙げることができ
る。そして、（１）～（１５）のうちの少なくとも２種を選択し、夫々組合せて実施する
ことができる。
（Ａ）原料流体に含まれる被析出物質及び／又は析出流体に含まれる被析出物質を析出さ
せるための物質の種類の制御
　（１）少なくとも１種の原料流体について、被析出物質の種類を変化させる。
　（２）少なくとも１種の析出流体について、被析出物質を析出させるための物質の種類
を変化させる。
　（３）少なくとも１種の原料流体中の被析出物質と、少なくとも１種の析出流体中の被
析出物質を析出させるための物質の双方について、種類を変化させる。
（Ｂ）原料流体に含まれる被析出物質及び／又は析出流体に含まれる被析出物質を析出さ
せるための物質の濃度の制御
　（４）少なくとも１種の原料流体について、被析出物質の濃度を変化させる。
　（５）少なくとも１種の析出流体について、被析出物質を析出させるための物質の濃度
を変化させる。
　（６）少なくとも１種の原料流体中の被析出物質と、少なくとも１種の析出流体中の被
析出物質を析出させるための物質の双方について、濃度を変化させる。
（Ｃ）原料流体及び／又は析出流体のｐＨの制御
　（７）少なくとも１種の原料流体について、ｐHを変化させる。
　（８）少なくとも１種の析出流体について、ｐHを変化させる。
　（９）少なくとも１種の原料流体と、少なくとも１種の析出流体の双方について、ｐH
を変化させる。
（Ｄ）原料流体及び／又は析出流体の導入温度の制御
　（１０）少なくとも１種の原料流体について、導入温度を変化させる。
　（１１）少なくとも１種の析出流体について、導入温度を変化させる。
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　（１２）少なくとも１種の原料流体と、少なくとも１種の析出流体の双方について、導
入温度を変化させる。
（Ｅ）原料流体及び／又は析出流体の導入速度の制御
　（１３）少なくとも１種の原料流体について、導入速度を変化させる。
　（１４）少なくとも１種の析出流体について、導入速度を変化させる。
　（１５）少なくとも１種の原料流体と、少なくとも１種の析出流体の双方について、導
入速度を変化させる。
　また、本発明は、上記被析出物質の粒子径を変化させず、上記被析出物質の結晶子径の
みを変化させるものとして実施することができる。
　また、本発明は、上記被析出物質の粒子径と、上記被析出物質の結晶子径とを、ともに
変化させるものとして実施することができる。
　また、本発明は、少なくとも２種類の被処理流動体を用いるものであり、そのうちで少
なくとも１種類の被処理流動体は、被析出物質を少なくとも１種類含む原料流体であり、
上記以外の被処理流動体で少なくとも１種類の被処理流動体は、上記被析出物質を析出さ
せるための物質を少なくとも１種類含む析出流体であり、上記の被処理流動体を、対向し
て配設された、接近・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少な
くとも２つの処理用面の間に出来る薄膜流体中で混合し、結晶子径を制御された被析出物
質を析出させる微粒子の製造方法において、上記少なくとも２つの処理用面間に導入され
る上記原料流体と上記析出流体との少なくとも何れか一方に関する特定の条件を変化させ
ることによって、被析出物質の結晶子径を制御するものであり、上記特定の条件が、上記
原料流体と上記析出流体とのうちの少なくともいずれか一方のｐＨと、上記原料流体と上
記析出流体とのうちの少なくともいずれか一方の導入温度と、上記原料流体と上記析出流
体とのうちの少なくともいずれか一方の導入速度とからなる群から選択された少なくとも
１種であるものとして実施することができる。
【００１０】
　上記本発明の実施の態様の単なる一例を示せば、被処理流動体に圧力を付与する流体圧
付与機構と、上記少なくとも２つの処理用面のうちの第１処理用面を備えた第１処理用部
と、上記少なくとも２つの処理用面のうちの第２処理用面を備えた第２処理用部と、これ
らの処理用部を相対的に回転させる回転駆動機構とを備え、上記の各処理用面は、上記の
圧力が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、対向して配設された、接近
・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第１処理用面と第２処理
用面との間に上記の圧力が付与された被処理流動体が通されることにより、上記被処理流
動体が上記薄膜流体を形成し、この薄膜流体中において結晶子径を制御された被析出物質
を析出させる微粒子の製造方法として実施することができる。
【００１１】
　また、上記本発明の実施の態様の単なる一例を示せば、上記の被処理流動体のうちの少
なくともいずれか１種の流体が上記薄膜流体を形成しながら上記両処理用面間を通過し、
上記少なくともいずれか１種の流体が流される流路とは独立した別途の導入路を備えてお
り、上記第１処理用面と第２処理用面の少なくとも何れか一方が、上記の導入路に通じる
開口部を少なくとも一つ備え、上記少なくともいずれか１種の流体とは異なる少なくとも
１種の流体を、上記開口部から上記処理用面の間に導入し、上記の被処理流動体を上記薄
膜流体中で混合し、この薄膜流体中において結晶子径を制御された被析出物質を析出させ
る微粒子の製造方法として実施することができる。
【発明の効果】
【００１２】
　本発明は、従来の製造方法では困難であった、微粒子の結晶子径の制御を可能とし、結
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晶子径を制御された微粒子を簡単かつ連続的に製造することを可能とした。また、特定の
条件を変化させるという簡単な処理条件の変更によって、得られる微粒子の結晶子径を制
御することが可能となったため、これまで以上に低コスト、低エネルギーで目的に応じた
異なる結晶子径の微粒子を作り分けることが可能となり、安価かつ安定的に目的とする結
晶子径の微粒子を提供することができる。さらに、本発明においては、微粒子の粒子径と
結晶子径とを同時に変化させることができ、また、粒子径を変化させずに結晶子径のみを
変化させることができるため、所望する粒子径の微粒子に目的とする特性を付与させるこ
とが可能である。
【図面の簡単な説明】
【００１３】
【図１】本発明の実施の形態に係る流体処理装置の略断面図である。
【図２】（Ａ）は図１に示す流体処理装置の第１処理用面の略平面図であり、（Ｂ）は同
装置の処理用面の要部拡大図である。
【図３】（Ａ）は同装置の第２導入部の断面図であり、（Ｂ）は同第２導入部を説明する
ための処理用面の要部拡大図である。
【図４】実施例１において作製したイットリア安定化ジルコニア微粒子のＴＥＭ写真（倍
率５０万倍、フィールドの水平幅５２ｎｍ）である。
【図５】実施例２において作製したイットリア安定化ジルコニア微粒子のＴＥＭ写真（倍
率５０万倍、フィールドの水平幅５２ｎｍ）である。
【図６】実施例３において作製したイットリア安定化ジルコニア微粒子のＴＥＭ写真（倍
率５０万倍、フィールドの水平幅５２ｎｍ）である。
【図７】実施例４において作製した銅微粒子のＴＥＭ写真（倍率８０万倍、フィールドの
水平幅３３．２ｎｍ）である。
【図８】実施例５において作製した銅微粒子のＴＥＭ写真（倍率４０万倍、フィールドの
水平幅６４．４ｎｍ）である。
【図９】実施例６において作製した銅微粒子のＴＥＭ写真（倍率５０万倍、フィールドの
水平幅５２ｎｍ）である。
【発明を実施するための形態】
【００１４】
　以下に、本発明の実施の形態の一例について、具体的に説明する。
【００１５】
　本発明における原料流体は、原料である被析出物質を、後述する溶媒に混合または溶解
（以下、単に、溶解とする。）したものである。
　本発明における被析出物質は特に限定されないが、有機物や無機物、有機無機の複合物
などが挙げられ、例えば、金属元素や非金属元素の単体、またそれらの化合物などが挙げ
られる。化合物としては、塩、酸化物、水酸化物、水酸化酸化物、窒化物、炭化物、錯体
、有機化合物や、それらの水和物や有機溶媒和物などが挙げられる。これらは単一の被析
出物質であっても良く、複数以上が混合された混合物であっても良い。
　なお、上記の被析出物質は、出発原料として用いられる被析出物質と、後述する析出流
体との混合によって析出される被析出物質の状態は同じであっても異なっていてもよい。
例えば、出発原料として用いられる被析出物質が金属化合物であって、後述する析出流体
との混合によって析出される被析出物質が上記金属化合物を構成する金属単体であっても
よく、出発原料として用いられる被析出物質が複数種の金属化合物の混合物であって、後
述する析出流体との混合によって析出される被析出物質が、出発原料として用いられる被
析出物質である複数種の金属化合物と析出流体に含まれる被析出物質を析出させるための
物質とが反応した反応物質であってもよい。さらに、出発原料として用いられる被析出物
質が金属単体であって、後述する析出流体との混合によって析出される被析出物質も同じ
金属単体であってもよい。
【００１６】
　本発明における析出流体は、上記被析出物質を析出させるための物質を少なくとも１種
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類含むものとする。析出流体としては、後述するような溶媒を単独で用いても良く、上記
被析出物質を析出させるための物質として、下記の物質を上記溶媒中に含むものであって
も良い。上記物質は特に限定されないが、例えば、塩酸や硫酸、硝酸や王水、トリクロロ
酢酸やトリフルオロ酢酸、リン酸やクエン酸、アスコルビン酸などの無機または有機の酸
のような酸性物質や、水酸化ナトリウムや水酸化カリウムなどの水酸化アルカリや、トリ
エチルアミンやジメチルアミノエタノールなどのアミン類などの塩基性物質、上記の酸性
物質や塩基性物質の塩などが挙げられる。また、上記被析出物質を還元することができる
還元剤、例えば、金属溶液中に含まれる、金属及び／または金属化合物、好ましくは金属
イオンを還元することができる還元剤も挙げられる。上記還元剤は特に限定されないが、
ヒドラジンまたはヒドラジン一水和物、ホルムアルデヒド、スルホキシル酸ナトリウム、
水素化ホウ素金属塩、水素化アルミニウム金属塩、水素化トリエチルホウ素金属塩、グル
コース、クエン酸、アスコルビン酸、タンニン酸、ジメチルホルムアミド、ピロガロール
、テトラブチルアンモニウムボロヒドリド、次亜リン酸ナトリウム（ＮａＨ２ＰＯ２・Ｈ

２Ｏ）、ロンガリットＣ（ＮａＨＳＯ２・ＣＨ２Ｏ・２Ｈ２Ｏ）、金属の化合物またはそ
れらのイオン、好ましくは遷移金属の化合物またはそれらのイオン（鉄、チタンなど）な
どが挙げられる。上記に挙げた還元剤には、それらの水和物や有機溶媒和物、または無水
物などを含む。これらの被析出物質を析出させるための物質は、それぞれ単体で使用して
も良く、複数以上が混合された混合物として使用しても良い。なお、析出流体として上記
溶媒を単独で用いる場合には、上記溶媒が、上記被析出物質を析出させるための物質とな
る。
【００１７】
（溶媒）
　本発明における原料流体や析出流体に用いる溶媒としては特に限定されないが、イオン
交換水やＲＯ水、純水や超純水などの水や、メタノールやエタノールのようなアルコール
系有機溶媒や、エチレングリコールやプロピレングリコール、トリメチレングリコールや
テトラエチレングリコール、またはポリエチレングリコールやグリセリンなどのポリオー
ル(多価アルコール)系有機溶媒、アセトンやメチルエチルケトンのようなケトン系有機溶
媒、酢酸エチルや酢酸ブチルのようなエステル系有機溶媒、ジメチルエーテルやジブチル
エーテルなどのエーテル系有機溶媒、ベンゼンやトルエン、キシレンなどの芳香族系有機
溶媒、ヘキサンや、ペンタンなどの脂肪族炭化水素系有機溶媒などが挙げられる。また上
記アルコール系有機溶媒やポリオール系有機溶媒を溶媒として用いた場合には、溶媒その
ものが還元剤としても働く利点がある。上記溶媒はそれぞれ単独で使用しても良く、複数
以上を混合して使用しても良い。特に、析出流体に関しては、上述の通り、上記溶媒を単
独で析出流体として用いることも可能である。言い換えると、上記溶媒は単独であっても
被析出物質を析出させるための物質となりうる。
【００１８】
　本発明における原料流体及び／又は析出流体には、分散液やスラリーなどの状態のもの
を含んでいても実施できる。
【００１９】
（流体処理装置）
　本発明においては、少なくとも1種類の被析出物質を含む原料流体と、被析出物質を析
出させるための、少なくとも1種類の物質を含む析出流体との混合を、接近・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少なくとも２
つの処理用面の間にできる、薄膜流体中で均一に攪拌・混合する方法を用いて行うことが
好ましく、例えば、本願出願人による、特許文献５に示される装置と同様の原理の装置を
用いて混合する事によって微粒子を析出させることが好ましい。このような原理の装置を
用いる事によって、均一且つ均質に結晶子径が制御された微粒子を作製する事が可能であ
る。
【００２０】
　以下、図面を用いて上記流体処理装置の実施の形態について説明する。
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【００２１】
　図１～図３に示す流体処理装置は、特許文献５に記載の装置と同様であり、接近・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
被処理物を処理するものであって、被処理流動体のうちの第１の被処理流動体である第１
流体を処理用面間に導入し、前記第１流体を導入した流路とは独立し、処理用面間に通じ
る開口部を備えた別の流路から被処理流動体のうちの第２の被処理流動体である第２流体
を処理用面間に導入して処理用面間で上記第１流体と第２流体を混合・攪拌して処理を行
う装置である。なお、図１においてＵは上方を、Ｓは下方をそれぞれ示しているが、本発
明において上下前後左右は相対的な位置関係を示すに止まり、絶対的な位置を特定するも
のではない。図２（Ａ）、図３（Ｂ）においてＲは回転方向を示している。図３（Ｂ）に
おいてＣは遠心力方向（半径方向）を示している。
【００２２】
　この装置は、被処理流動体として少なくとも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被処理物を少なくとも１種類含むものであり、接
近・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
面を備え、これらの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被処理物を処理する装置である。この装置は、上述のと
おり、複数の被処理流動体を処理することができるが、単一の被処理流動体を処理するこ
ともできる。
【００２３】
　この流体処理装置は、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
面となる。第１処理用部１０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。
【００２４】
　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。この両処理用面１，２間の間隔は、適宜変更して実施することができるが、通常
は、１ｍｍ以下、例えば０．１μｍから５０μｍ程度の微小間隔に調整される。これによ
って、この両処理用面１，２間を通過する被処理流動体は、両処理用面１，２によって強
制された強制薄膜流体となる。
【００２５】
　この装置を用いて複数の被処理流動体を処理する場合、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、両被処理流動体を混合し、反応させるなど
の流体の処理を行なう。なお、ここで「処理」とは、被処理物が反応する形態に限らず、
反応を伴わずに混合・分散のみがなされる形態も含む。
【００２６】
　具体的に説明すると、上記の第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、接面圧付与機構と、回転駆動機構と、第１導入部
ｄ１と、第２導入部ｄ２と、流体圧付与機構ｐとを備える。
【００２７】
　図２（Ａ）へ示す通り、この実施の形態において、第１処理用部１０は、環状体であり
、より詳しくはリング状のディスクである。また、第２処理用部２０もリング状のディス
クである。第１、第２処理用部１０、２０の材質は、金属、カーボンの他、セラミックや
焼結金属、耐磨耗鋼、サファイア、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ことができる。この実施の
形態において、両処理用部１０，２０は、互いに対向する第１、第２の処理用面１、２の
少なくとも一部が鏡面研磨されている。
　この鏡面研磨の面粗度は、特に限定されないが、好ましくはＲａ０．０１～１．０μｍ
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、より好ましくはＲａ０．０３～０．３μｍとする。
【００２８】
　少なくとも一方のホルダは、電動機などの回転駆動機構（図示せず）にて、他方のホル
ダに対して相対的に回転することができる。図１の５０は、回転駆動機構の回転軸を示し
ており、この例では、この回転軸５０に取り付けられた第１ホルダ１１が回転し、この第
１ホルダ１１に支持された第１処理用部１０が第２処理用部２０に対して回転する。もち
ろん、第２処理用部２０を回転させるようにしてもよく、双方を回転させるようにしても
よい。また、この例では、第１、第２ホルダ１１、２１を固定しておき、この第１、第２
ホルダ１１、２１に対して第１、第２処理用部１０、２０が回転するようにしてもよい。
【００２９】
　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。
【００３０】
　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
もので、第２ホルダ２１に設けられた収容部４１に、第２処理用部２０が出没可能に収容
されている。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。
【００３１】
　この収容部４１は、第２処理用部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。この
収容部４１は、第２処理用部２０を回転させ得る十分なクリアランスを持って、第２処理
用部２０を収容する。なお、第２処理用部２０は軸方向に平行移動のみが可能なように配
置してもよいが、上記クリアランスを大きくすることにより、第２処理用部２０は、収容
部４１に対して、処理用部２０の中心線を、上記収容部４１の軸方向と平行の関係を崩す
ように傾斜して変位できるようにしてもよく、さらに、第２処理用部２０の中心線と収容
部４１の中心線とが半径方向にずれるように変位できるようにしてもよい。
　このように、３次元的に変位可能に保持するフローティング機構によって、第２処理用
部２０を保持することが望ましい。
【００３２】
　上記の被処理流動体は、各種のポンプや位置エネルギーなどによって構成される流体圧
付与機構ｐによって圧力が付与された状態で、第１導入部ｄ１と、第２導入部ｄ２から両
処理用面１、２間に導入される。この実施の形態において、第１導入部ｄ１は、環状の第
２ホルダ２１の中央に設けられた通路であり、その一端が、環状の両処理用部１０、２０
の内側から、両処理用面１、２間に導入される。第２導入部ｄ２は、第１の被処理流動体
と反応させる第２の被処理流動体を処理用面１，２へ供給する。この実施の形態において
、第２導入部ｄ２は、第２処理用部２０の内部に設けられた通路であり、その一端が、第
２処理用面２にて開口する。流体圧付与機構ｐにより加圧された第１の被処理流動体は、
第１導入部ｄ１から、両処理用部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、両処理用部１０，２０の外側に通り抜けようとする。これ
らの処理用面１，２間において、第２導入部ｄ２から流体圧付与機構ｐにより加圧された
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、混合、攪拌、乳化、分散
、反応、晶出、晶析、析出などの種々の流体処理がなされ、両処理用面１，２から、両処
理用部１０，２０の外側に排出される。なお、減圧ポンプにより両処理用部１０，２０の
外側の環境を負圧にすることもできる。
【００３３】
　上記の接面圧付与機構は、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、接面圧付与機構は、第２ホルダ
２１に設けられ、第２処理用部２０を第１処理用部１０に向けて付勢する。
【００３４】
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　前記の接面圧付与機構は、第１処理用部１０の第１処理用面１と第２処理用部２０の第
２処理用面２とが接近する方向に押す力（以下、接面圧力という）を発生させるための機
構である。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、ｎｍ単位ないしμｍ単位の微小な膜厚を有する薄膜流体を発生させる。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。
【００３５】
　図１に示す実施の形態において、接面圧付与機構は、上記の収容部４１と第２処理用部
２０との間に配位される。具体的には、第２処理用部２０を第１処理用部１０に近づく方
向に付勢するスプリング４３と、空気や油などの付勢用流体を導入する付勢用流体導入部
４４とにて構成され、スプリング４３と上記付勢用流体の流体圧力とによって、上記の接
面圧力を付与する。このスプリング４３と上記付勢用流体の流体圧力とは、いずれか一方
が付与されるものであればよく、磁力や重力などの他の力であってもよい。この接面圧付
与機構の付勢に抗して、流体圧付与機構ｐにより加圧された被処理流動体の圧力や粘性な
どによって生じる離反力によって、第２処理用部２０は、第１処理用部１０から遠ざかり
、両処理用面間に微小な間隔を開ける。このように、この接面圧力と離反力とのバランス
によって、第１処理用面１と第２処理用面２とは、μｍ単位の精度で設定され、両処理用
面１，２間の微小間隔の設定がなされる。上記離反力としては、被処理流動体の流体圧や
粘性と、処理用部の回転による遠心力と、付勢用流体導入部４４に負圧を掛けた場合の当
該負圧、スプリング４３を引っ張りスプリングとした場合のバネの力などを挙げることが
できる。この接面圧付与機構は、第２処理用部２０ではなく、第１処理用部１０に設けて
もよく、双方に設けてもよい。
【００３６】
　上記の離反力について、具体的に説明すると、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（即ち、第１処理用面１と第２処理用面２との間への
被処理流動体の進入口側）に位置して当該第２処理用面２に隣接する離反用調整面２３を
備える。この例では、離反用調整面２３は、傾斜面として実施されているが、水平面であ
ってもよい。被処理流動体の圧力が、離反用調整面２３に作用して、第２処理用部２０を
第１処理用部１０から離反させる方向への力を発生させる。従って、離反力を発生させる
ための受圧面は、第２処理用面２と離反用調整面２３とになる。
【００３７】
　さらに、この図１の例では、第２処理用部２０に近接用調整面２４が形成されている。
この近接用調整面２４は、離反用調整面２３と軸方向において反対側の面（図１において
は上方の面）であり、被処理流動体の圧力が作用して、第２処理用部２０を第１処理用部
１０に接近させる方向への力を発生させる。
【００３８】
　なお、第２処理用面２及び離反用調整面２３に作用する被処理流動体の圧力、即ち流体
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。
処理用面１，２の接近・離反の方向、即ち第２処理用部２０の出没方向（図１においては
軸方向）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
平面上に投影した第２処理用部２０の第２処理用面２及び離反用調整面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、上記オープニングフ
ォースの調整に重要である。こ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。
【００３９】
　摺動面の実面圧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
【００４０】
　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。
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【００４１】
　このバランスラインの調整により摺動面の実面圧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、生成物などの処理さ
れた被処理物を微細とし、また、均一な反応処理を行うのである。
　なお、図示は省略するが、近接用調整面２４を離反用調整面２３よりも広い面積を持っ
たものとして実施することも可能である。
【００４２】
　被処理流動体は、上記の微小な隙間を保持する両処理用面１，２によって強制された薄
膜流体となり、環状の両処理用面１、２の外側に移動しようとする。ところが、第１処理
用部１０は回転しているので、混合された被処理流動体は、環状の両処理用面１，２の内
側から外側へ直線的に移動するのではなく、環状の半径方向への移動ベクトルと周方向へ
の移動ベクトルとの合成ベクトルが被処理流動体に作用して、内側から外側へ略渦巻き状
に移動する。
【００４３】
　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。被処理流動体は両処理
用面１，２間の微細な間隔にて処理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。また、この接面圧付与機構は、前述の第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と併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。
【００４４】
　第１、第２処理用部１０、２０は、その少なくともいずれか一方を、冷却或いは加熱し
て、その温度を調整するようにしてもよく、図１では、第１、第２処理用部１０、２０に
温調機構（温度調整機構）Ｊ１，Ｊ２を設けた例を図示している。また、導入される被処
理流動体を冷却或いは加熱して、その温度を調整するようにしてもよい。これらの温度は
、処理された被処理物の析出のために用いることもでき、また、第１、第２処理用面１、
２間における被処理流動体にベナール対流若しくはマランゴニ対流を発生させるために設
定してもよい。
【００４５】
　図２に示すように、第１処理用部１０の第１処理用面１には、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を形成して実施してもよ
い。この凹部１３の平面形状は、図２（Ｂ）へ示すように、第１処理用面１上をカーブし
て或いは渦巻き状に伸びるものや、図示はしないが、真っ直ぐ外方向に伸びるもの、Ｌ字
状などに屈曲あるいは湾曲するもの、連続したもの、断続するもの、枝分かれするもので
あってもよい。また、この凹部１３は、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、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。
この様な凹部１３を形成することによりマイクロポンプ効果を得ることができ、被処理流
動体を第１及び第２の処理用面１，２間に吸引することができる効果がある。
【００４６】
　この凹部１３の基端は第１処理用部１０の内周に達することが望ましい。この凹部１３
の先端は、第１処理用面１の外周面側に向けて伸びるもので、その深さ（横断面積）は、
基端から先端に向かうにつれて、漸次減少するものとしている。
　この凹部１３の先端と第１処理用面１の外周面との間には、凹部１３のない平坦面１６
が設けられている。
【００４７】
　前述の第２導入部ｄ２の開口部ｄ２０を第２処理用面２に設ける場合は、対向する上記
第１処理用面１の平坦面１６と対向する位置に設けることが好ましい。
【００４８】
　この開口部ｄ２０は、第１処理用面１の凹部１３からよりも下流側（この例では外側）
に設けることが望ましい。特に、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
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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の平
坦面１６に対向する位置に設置することが望ましい。具体的には、図２（Ｂ）において、
第１処理用面１に設けられた凹部１３の最も外側の位置から、径方向への距離ｎを、約０
．５ｍｍ以上とするのが好ましい。特に、流体中から微粒子を析出させる場合には、層流
条件下にて複数の被処理流動体の混合と、微粒子の析出が行なわれることが望ましい。開
口部ｄ２０の形状は、図２（Ｂ）や図３（Ｂ）に示すように円形状であってもよく、図示
しないが、リング状ディスクである処理用面２の中央の開口を取り巻く同心円状の円環形
状であってもよい。また、開口部を円環形状とした場合、その円環形状の開口部は連続し
ていてもよいし、不連続であってもよい。
【００４９】
　この第２導入部ｄ２は方向性を持たせることができる。例えば、図３（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。
【００５０】
　また、図３（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。この角度
（θ２）についても、０度を超えて９０度未満に設定されることが好ましい。
【００５１】
　この角度（θ２）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。また、第２導入部ｄ２に方向性を全く持
たせないこともできる。
【００５２】
　上記の被処理流動体の種類とその流路の数は、図１の例では、２つとしたが、１つであ
ってもよく、３つ以上であってもよい。図１の例では、第２導入部ｄ２から処理用面１，
２間に第２流体を導入したが、この導入部は、第１処理用部１０に設けてもよく、双方に
設けてもよい。また、一種類の被処理流動体に対して、複数の導入部を用意してもよい。
また、各処理用部に設けられる導入用の開口部は、その形状や大きさや数は特に制限はな
く適宜変更して実施し得る。また、上記第１及び第２の処理用面間１、２の直前或いはさ
らに上流側に導入用の開口部を設けてもよい。
【００５３】
　なお、処理用面１，２間にて上記処理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。
【００５４】
　上記装置においては、析出・沈殿または結晶化のような処理が、図１に示すように、接
近・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の間で強制的に均一混合しながら起こる。処理された被処理物の粒子径や単分散
度は処理用部１０、２０の回転数や流速、処理用面１，２間の距離や、被処理流動体の原
料濃度、または被処理流動体の溶媒種等を適宜調整することにより、制御することができ
る。
【００５５】
　以下、上記の装置を用いて行う結晶子径を制御された微粒子の製造方法の具体的な態様
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について説明する。
【００５６】
　上記の装置において、接近・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１，２の間に形成される薄膜流体中で、被処理流動
体として、被析出物質を少なくとも１種類含む原料流体と、上記被析出物質を析出させる
ための物質を少なくとも１種類含む析出流体とを混合させ、結晶子径を制御された被析出
物質の微粒子を析出させる。その際、処理用面１，２間に導入される原料流体と析出流体
とのうちの少なくともいずれか一方に関する特定の条件を変化させることによって被析出
物質の結晶子径を制御する。特定の条件としては、原料流体に含まれる少なくとも１種類
の被析出物質と析出流体に含まれる少なくとも１種類の物質とのうちの少なくともいずれ
か一方の物質の種類と、原料流体に含まれる少なくとも１種類の被析出物質と析出流体に
含まれる少なくとも１種類の物質とのうちの少なくともいずれか一方の物質の濃度と、原
料流体と析出流体とのうちの少なくともいずれか一方のｐＨと、原料流体と析出流体との
うちの少なくともいずれか一方の導入温度と、原料流体と析出流体とのうちの少なくとも
いずれか一方の導入速度とからなる群から選択された少なくとも２種とする。また、処理
用面１，２間に導入される原料流体と析出流体とのうちの少なくともいずれか一方に関す
る特定の条件としては、原料流体と析出流体とのうちの少なくともいずれか一方のｐＨと
、原料流体と析出流体とのうちの少なくともいずれか一方の導入温度と、原料流体と析出
流体とのうちの少なくともいずれか一方の導入速度とからなる群から選択された少なくと
も１種であってもよい。
【００５７】
　上記の微粒子の析出反応は、本願の図１に示す装置の、接近・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。
【００５８】
　まず、一つの流路である第１導入部ｄ１より、第１流体として被析出物質を析出させる
ための物質を少なくとも１種類含む析出流体を、接近・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流体から構成された薄膜流体である第１流体膜を作る。
【００５９】
　次いで別流路である第２導入部ｄ２より、第２流体として少なくとも１種類の被析出物
質を含む原料流体を、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。
【００６０】
　上記のように、被処理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、結晶子径を制御された被析出物質の微粒子の析出反応を行う事が出来る。
【００６１】
　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。
【００６２】
　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流体、第２流体、第３
流体として後述するｐＨ調整物質を含む流体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、析出反応及
び微粒子の結晶子径をより精密に制御することができる。なお、各導入部へ導入する被処
理流動体（第１流体～第３流体）の組み合わせは、任意に設定できる。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。この
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場合、ｐＨ調整物質は、少なくとも上記の第３流体に含まれていればよく、上記の第１流
体、上記の第２流体の少なくともいずれか一方に含まれていてもよく、上記第１流体及び
第２流体の双方に含まれていなくてもよい。
　さらに、第１、第２流体等の被処理流動体の温度を制御したり、第１流体と第２流体等
との温度差（即ち、供給する各被処理流動体の温度差）を制御することもできる。供給す
る各被処理流動体の温度や温度差を制御するために、各被処理流動体の温度（処理装置、
より詳しくは、処理用面１，２間に導入される直前の温度）を測定し、処理用面１，２間
に導入される各被処理流動体の加熱又は冷却を行う機構を付加して実施することも可能で
ある。
【００６３】
（導入速度変更）
　本発明においては、処理用面１，２間に導入される、原料流体と析出流体とのうちの少
なくともいずれか一方の被処理流動体の導入速度を変化させる事によって、得られる被析
出物質の微粒子の結晶子径を制御する事が可能である。原料流体と析出流体とのうちの少
なくともいずれか一方の被処理流動体の導入速度を変化させることによって、原料である
被析出物質に対する被析出物質を析出させるための物質の混合比を容易に制御できる利点
があり、結果として作製される微粒子の結晶子径を容易に制御できるため、これまでのよ
うに複雑な処方検討を必要とせず、目的に応じた結晶子径の微粒子を作りわけることが可
能である。
　また、処理用面１，２間に導入される、原料流体と析出流体とのうちの少なくともいず
れか一方の導入速度と、処理用面１，２間に導入される、原料流体と析出流体とのうちの
少なくともいずれか一方の導入速度以外の、処理用面１，２間に導入される原料流体と析
出流体とのうちの少なくともいずれか一方に関する特定の条件を構成する群から選択され
た少なくとも１種とを、組み合わせて実施することができる。
【００６４】
　処理用面１，２間に導入される、原料流体と析出流体とのうちの少なくともいずれか一
方の被処理流動体の導入速度を変化させる方法としては、特に限定されない。上記流体処
理装置の流体圧付与機構ｐを用いて、処理用面１，２間に導入される、原料流体と析出流
体とのうちの少なくともいずれか一方の導入速度を変化させてもよいし、ポンプ等の送液
装置を用いて、処理用面１，２間に導入される、原料流体と析出流体とのうちの少なくと
もいずれか一方の導入速度を変化させてもよい。上記の流体圧付与機構ｐとポンプ等の送
液装置とを組み合わせて実施してもよい。
【００６５】
（ｐＨ調製）
　また、本発明においては、処理用面１，２間に導入される、原料流体と析出流体とのう
ちの少なくともいずれか一方のｐＨを変化させることによって、被析出物質の微粒子の結
晶子径を容易に制御する事が可能である。具体的には、特に限定されないが、原料流体と
析出流体とのうちの少なくともいずれか一方に、後述するｐＨ調整物質を含む事によって
ｐＨを変化させても良いし、原料流体に含まれる、原料である被析出物質の溶媒への溶解
濃度の変更や、析出流体に含まれる被析出物質を析出させるための物質の濃度の変更によ
って、ｐＨを変化させても良い。さらに、複数種の被析出物質を溶媒に溶解するような方
法や、析出流体に複数種の被析出物質を析出させるための物質を含むなどの方法によって
、原料流体と析出流体とのうちの少なくともいずれか一方のｐＨを変化させても実施でき
る。これらのｐＨ調製によって、微粒子の結晶子径を容易に制御でき、目的に応じた結晶
子径の微粒子を作りわけることが可能である。
　また、処理用面１，２間に導入される、原料流体と析出流体とのうちの少なくともいず
れか一方のｐＨと、処理用面１，２間に導入される、原料流体と析出流体とのうちの少な
くともいずれか一方のｐＨ以外の、処理用面１，２間に導入される原料流体と析出流体と
のうちの少なくともいずれか一方に関する特定の条件を構成する群から選択された少なく
とも１種とを、組み合わせて実施することができる。
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【００６６】
（ｐＨ調製物質）
　ｐＨを調製するためのｐＨ調整物質としては、特に限定されないが、塩酸や硫酸、硝酸
や王水、トリクロロ酢酸やトリフルオロ酢酸、リン酸やクエン酸、アスコルビン酸などの
無機または有機の酸のような酸性物質や、水酸化ナトリウムや水酸化カリウムなどの水酸
化アルカリや、トリエチルアミンやジメチルアミノエタノールなどのアミン類などの塩基
性物質、また上記酸性物質や塩基性物質の塩などが挙げられる。上記ｐＨ調整物質は、そ
れぞれ単独で使用しても良く、複数以上を混合して使用しても良い。原料流体及び／また
は析出流体への上記ｐＨ調整物質の混合量や原料流体及び／または析出流体の濃度を変化
させることによって、原料流体と析出流体とのうちの少なくともいずれか一方のｐＨを変
化させることが可能である。
　上記ｐＨ調整物質は、原料流体もしくは析出流体、またはその両方に含まれていてもよ
い。また、上記ｐＨ調整物質は、原料流体とも析出流体とも異なる第３の流体に含まれて
いてもよい。
【００６７】
（ｐＨ領域）
　本発明における原料流体及び／または析出流体のｐＨは特に限定されない。目的や対象
となる原料である被析出物質、結晶子径などによって、適宜変更する事が可能である。
【００６８】
（分散剤等）
　また、本発明においては、目的や必要に応じて各種分散剤や界面活性剤を用いる事がで
きる。特に限定されないが、界面活性剤及び分散剤としては一般的に用いられる様々な市
販品や、製品または新規に合成したものなどを使用できる。一例として、陰イオン性界面
活性剤、陽イオン性界面活性剤、非イオン性界面活性剤や、各種ポリマーなどの分散剤な
ど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。
　上記の界面活性剤及び分散剤は、原料流体もしくは析出流体、またはその両方に含まれ
ていてもよい。また、上記の界面活性剤及び分散剤は、原料流体とも析出流体とも異なる
第３の流体に含まれていてもよい。
【００６９】
（温度）
　本発明においては、原料流体と析出流体とを混合する際の温度は特に限定されない。出
発原料である被析出物質の種類や被析出物質を析出させるための物質の種類、析出対象と
なる被析出物質の物質種または上記ｐＨなどによって適切な温度で実施することが可能で
ある。
【００７０】
　また、本発明においては、処理用面１，２間に導入される、原料流体と析出流体とのう
ちの少なくともいずれか一方の被処理流動体の導入温度を変化させる事によって、得られ
る被析出物質の微粒子の結晶子径を制御する事が可能である。具体的には、特に限定され
ないが、上述のように、原料流体と析出流体のそれぞれの温度（処理装置、より詳しくは
、処理用面１，２間に導入される直前の温度）を測定し、処理用面１，２間に導入される
原料流体と析出流体の加熱又は冷却を行う機構を付加して実施することなどが可能である
。
　また、処理用面１，２間に導入される、原料流体と析出流体とのうちの少なくともいず
れか一方の導入温度と、処理用面１，２間に導入される、原料流体と析出流体とのうちの
少なくともいずれか一方の導入温度以外の、処理用面１，２間に導入される原料流体と析
出流体とのうちの少なくともいずれか一方に関する特定の条件を構成する群から選択され
た少なくとも１種とを、組み合わせて実施することができる。
【００７１】
　また、本発明においては、上述した、処理用面１，２間に導入される、原料流体と析出
流体とのうちの少なくともいずれか一方のｐＨと、処理用面１，２間に導入される、原料
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流体と析出流体とのうちの少なくともいずれか一方の導入温度と、処理用面１，２間に導
入される、原料流体と析出流体とのうちの少なくともいずれか一方の導入速度とに加えて
、処理用面１，２間に導入される、原料流体に含まれる少なくとも１種類の被析出物質と
析出流体に含まれる少なくとも１種類の物質とのうちの少なくともいずれか一方の物質の
種類と、処理用面１，２間に導入される、原料流体に含まれる少なくとも１種類の被析出
物質と析出流体に含まれる少なくとも１種類の物質とのうちの少なくともいずれか一方の
物質の濃度とからなる群から選択された少なくとも２種の特定の条件を変化させることに
よって、得られる被析出物質の微粒子の結晶子径を制御する事が可能である。出発原料で
ある被析出物質の種類や、被析出物質を析出させるための物質の種類、析出対象となる被
析出物質の物質種やそれぞれの濃度は、本発明の目的を逸脱しない範囲において、適宜選
択して実施することが可能である。
【実施例】
【００７２】
　以下、実施例を挙げて本発明をさらに具体的に説明する。しかし、本発明は下記の実施
例に限定されるものではない。
【００７３】
　尚、以下の実施例において、「中央から」というのは、図１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、第１導入部ｄ１から導入される、前述の
第１被処理流動体を指し、第２流体は、図１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。
【００７４】
（ｐＨ測定）
　ｐＨ測定には、HORIBA製の型番D-51のｐＨメーターを用いた。各被処理流動体を流体処
理装置に導入する前に、その被処理流動体のｐＨを室温にて測定した。
【００７５】
（電子顕微鏡観察）
　電子顕微鏡(ＴＥＭ)観察には、電子顕微鏡(ＴＥＭ)：日本電子製のＪＥM-２１００を使
用し、一次粒子径並びに結晶子径を観察した。測定及び観察条件としては、加速電圧を２
００ｋＶとし、４０万～８０万の倍率で３箇所の平均値を用いた。以下、ＴＥＭ観察にて
確認された一次粒子径を、粒子径とする。
【００７６】
（実施例１）
　図１に示される装置を用いてイットリア安定化ジルコニア微粒子を以下の手順にて作製
した。処理用面１，２間に形成される薄膜流体中で、硝酸酸化ジルコニウム二水和物を１
１．８ｗｔ％となるように、硝酸イットリウムを０．１８ｗｔ％となるように純水に溶解
させたｐＨ＝０．１２の金属塩の混合液（原料流体）と、水酸化ナトリウムを１ｗｔ％と
なるように純水に溶解させたｐＨ＝１３．０３の塩基性水溶液（析出流体）とを混合し、
薄膜流体中でイットリア安定化ジルコニアの前駆体微粒子を析出させた。
【００７７】
（実施例２）
　図１に示される装置を用いてイットリア安定化ジルコニア微粒子を以下の手順にて作製
した。処理用面１，２間に形成される薄膜流体中で、硝酸酸化ジルコニウム二水和物を１
１．８ｗｔ％となるように、硝酸イットリウムを０．１８ｗｔ％となるように純水に溶解
させたｐＨ＝０．１２の金属塩の混合液（原料流体）と、２８．０％アンモニアを含むア
ンモニア水を１ｗｔ％アンモニアとなるように純水に溶解させたｐＨ＝１１．３３の塩基
性水溶液（析出流体）とを混合し、薄膜流体中でイットリア安定化ジルコニアの前駆体微
粒子を析出させた。
【００７８】
（実施例３）
　図１に示される装置を用いてイットリア安定化ジルコニア微粒子を以下の手順にて作製



(17) JP WO2013/008706 A1 2013.1.17

10

20

30

40

50

した。処理用面１，２間に形成される薄膜流体中で、硝酸酸化ジルコニウム二水和物を１
１．８ｗｔ％となるように、硝酸イットリウムを０．１８ｗｔ％となるように純水に溶解
させたｐＨ＝０．１２の金属塩の混合液（原料流体）と、炭酸水素カリウムを１ｗｔ％と
なるように純水に溶解させたｐＨ＝８．４６の塩基性水溶液（析出流体）とを混合し、薄
膜流体中でイットリア安定化ジルコニアの前駆体微粒子を析出させた。
【００７９】
　中央から第１流体として塩基性水溶液（析出流体）を、供給圧力=０．５０ＭＰａＧ、
回転数１７００ｒｐｍ、送液温度２５℃、導入速度２００ｍｌ／ｍｉｎで送液しながら、
第２流体として、２５℃の金属塩の混合液（原料流体）を導入速度１０ｍｌ／ｍｉｎで処
理用面１，２間に導入し、第１流体と第２流体とを薄膜流体中で混合した。第１流体並び
に第２流体の送液温度は、第１流体と第２流体のそれぞれの温度を処理装置導入直前（よ
り詳しくは、処理用面１，２間に導入される直前）にて測定した。処理用面より吐出され
たイットリア安定化ジルコニアの前駆体微粒子分散液を、１０，０００×ｇ、５分間の条
件で遠心分離機を用いてイットリア安定化ジルコニアの前駆体微粒子を沈降させ上澄みを
除去し、純水にて洗浄する作業を３回行い、真空乾燥機を用いて６０℃、－０．１ＭＰａ
の条件にて乾燥した後に炉を用いて１０００℃で４時間焼成した。焼成後のＸＲＤ測定の
結果、不純物のないイットリア安定化ジルコニア微粒子が作製されたことが確認された。
また、得られたイットリア安定化ジルコニア微粒子の粒子径及び結晶子径をＴＥＭ観察に
て確認した。
【００８０】
　表１に、処理条件及び得られたイットリア安定化ジルコニア微粒子の粒子径及び結晶子
径を示す。また、図４～図６に、実施例１～３において得られたイットリア安定化ジルコ
ニア微粒子のＴＥＭ写真を示す。
【００８１】
【表１】

【００８２】
　図４～図６と表１から、塩基性水溶液として純水に溶解した塩基性物質の種類及びｐＨ
を変化させることによって、得られたイットリア安定化ジルコニア微粒子の結晶子径が制
御できることを確認できた。
　具体的には、実施例１と実施例２においては、第１流体に含まれる塩基性物質の物質種
を変更し、さらにｐＨを高くすることによって、結晶子径が大きいイットリア安定化ジル
コニア微粒子が得られた。また、実施例１と実施例２においては、第１流体に含まれる塩
基性物質の物質種を変更し、さらにｐＨを高くすることによって、粒子径が大きいイット
リア安定化ジルコニア微粒子が得られた。以上のことから、実施例１と実施例２において
は、第１流体に含まれる塩基性物質の物質種を変更し、さらにｐＨを高くすることによっ
て、イットリア安定化ジルコニア微粒子の粒子径と結晶子径とを、ともに変化させること
ができることが確認できた。
　また、実施例３においては、実施例１，２とは異なり、粒子径と結晶子径の大きさが異
なるイットリア安定化ジルコニア微粒子が得られた。
【００８３】
（実施例４）
　図１に示される装置を用いて銅微粒子を以下の手順にて作製した。処理用面１，２間に
形成される薄膜流体中で、塩化銅（無水）を２ｗｔ％となるようにエチレングリコールに
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溶解させたｐＨ＝２．３５の金属塩溶液（原料流体）と、還元剤としてヒドラジン一水和
物を２ｗｔ％となるようにエチレングリコールに溶解させたｐＨ＝１０．５５の還元剤溶
液（析出流体）とを混合し、薄膜流体中で銅微粒子を析出させた。
【００８４】
　中央から第１流体として還元剤溶液（析出流体）を、供給圧力=０．５０ＭＰａＧ、回
転数１７００ｒｐｍ、送液温度１００℃、導入速度３００ｍｌ／ｍｉｎで送液しながら、
第２流体として、２５℃の金属塩溶液（原料流体）を導入速度５ｍｌ／ｍｉｎで処理用面
１，２間に導入し、第１流体と第２流体とを薄膜流体中で混合した。第１流体並びに第２
流体の送液温度は、第１流体と第２流体のそれぞれの温度を処理装置導入直前（より詳し
くは、処理用面１，２間に導入される直前）にて測定した。
【００８５】
（実施例５）
　図１に示される装置を用いて銅微粒子を以下の手順にて作製した。処理用面１，２間に
形成される薄膜流体中で、塩化銅（無水）を６ｗｔ％となるようにエチレングリコールに
溶解させたｐＨ＝２．１１の金属塩溶液（原料流体）と、還元剤としてヒドラジン一水和
物を１ｗｔ％となるようにエチレングリコールに溶解させたｐＨ＝１０．３４の還元剤溶
液（析出流体）とを混合し、薄膜流体中で銅微粒子を析出させた。
【００８６】
　中央から第１流体として還元剤溶液（析出流体）を、供給圧力=０．５０ＭＰａＧ、回
転数１７００ｒｐｍ、送液温度１００℃、導入速度３００ｍｌ／ｍｉｎで送液しながら、
第２流体として、２５℃の金属塩溶液（原料流体）を導入速度５ｍｌ／ｍｉｎで処理用面
１，２間に導入し、第１流体と第２流体とを薄膜流体中で混合した。第１流体並びに第２
流体の送液温度は、第１流体と第２流体のそれぞれの温度を処理装置導入直前（より詳し
くは、処理用面１，２間に導入される直前）にて測定した。
【００８７】
（実施例６）
　図１に示される装置を用いて銅微粒子を以下の手順にて作製した。処理用面１，２間に
形成される薄膜流体中で、硝酸銅三水和物を１０ｗｔ％となるようにエチレングリコール
に溶解させたｐＨ＝２．０８の金属塩溶液（原料流体）と、還元剤としてヒドラジン一水
和物を２ｗｔ％となるようにエチレングリコールに溶解させたｐＨ＝１０．５５の還元剤
溶液（析出流体）とを混合し、薄膜流体中で銅微粒子を析出させた。
【００８８】
　中央から第１流体として還元剤溶液（析出流体）を、供給圧力=０．５０ＭＰａＧ、回
転数１７００ｒｐｍ、送液温度１００℃、導入速度３００ｍｌ／ｍｉｎで送液しながら、
第２流体として、２５℃の金属塩溶液（原料流体）を導入速度５ｍｌ／ｍｉｎで処理用面
１，２間に導入し、第１流体と第２流体とを薄膜流体中で混合した。第１流体並びに第２
流体の送液温度は、第１流体と第２流体のそれぞれの温度を処理装置導入直前（より詳し
くは、処理用面１，２間に導入される直前）にて測定した。
【００８９】
（実施例７）
　図１に示される装置を用いて銅微粒子を以下の手順にて作製した。処理用面１，２間に
形成される薄膜流体中で、塩化銅（無水）を６ｗｔ％となるようにエチレングリコールに
溶解させたｐＨ＝２．１１の金属塩溶液（原料流体）と、還元剤としてヒドラジン一水和
物を１ｗｔ％となるようにエチレングリコールに溶解させたｐＨ＝１０．３４の還元剤溶
液（析出流体）とを混合し、薄膜流体中で銅微粒子を析出させた。
【００９０】
　中央から第１流体として還元剤溶液（析出流体）を、供給圧力=０．５０ＭＰａＧ、回
転数１７００ｒｐｍ、送液温度１３０℃、導入速度３００ｍｌ／ｍｉｎで送液しながら、
第２流体として、２５℃の金属塩溶液（原料流体）を導入速度５ｍｌ／ｍｉｎで処理用面
１，２間に導入し、第１流体と第２流体とを薄膜流体中で混合した。第１流体並びに第２
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流体の送液温度は、第１流体と第２流体のそれぞれの温度を処理装置導入直前（より詳し
くは、処理用面１，２間に導入される直前）にて測定した。
【００９１】
（実施例８）
　図１に示される装置を用いて銅微粒子を以下の手順にて作製した。処理用面１，２間に
形成される薄膜流体中で塩化銅（無水）を６ｗｔ％となるように、ベンゾトリアゾールを
０．０１５ｗｔ％となるようにそれぞれエチレングリコールに溶解させたｐＨ＝１．４９
の金属塩溶液（原料流体）と、還元剤としてヒドラジン一水和物を１ｗｔ％となるように
エチレングリコールに溶解させたｐＨ＝１０．３４の還元剤溶液（析出流体）とを混合し
、薄膜流体中で銅微粒子を析出させた。
【００９２】
　中央から第１流体として還元剤溶液（析出流体）を、供給圧力=０．５０ＭＰａＧ、回
転数１７００ｒｐｍ、送液温度１００℃、導入速度３００ｍｌ／ｍｉｎで送液しながら、
第２流体として、２５℃の金属塩溶液（原料流体）を導入速度５ｍｌ／ｍｉｎで処理用面
１，２間に導入し、第１流体と第２流体とを薄膜流体中で混合した。第１流体並びに第２
流体の送液温度は、第１流体と第２流体のそれぞれの温度を処理装置導入直前（より詳し
くは、処理用面１，２間に導入される直前）にて測定した。
【００９３】
（実施例９）
　図１に示される装置を用いて銅微粒子を以下の手順にて作製した。処理用面１，２間に
形成される薄膜流体中で塩化銅（無水）を６ｗｔ％となるようにエチレングリコールに溶
解させたｐＨ＝２．１１の金属塩溶液（原料流体）と、還元剤としてヒドラジン一水和物
を１ｗｔ％となるようにエチレングリコールに溶解させたｐＨ＝１０．３４の還元剤溶液
（析出流体）とを混合し、薄膜流体中で銅微粒子を析出させた。
【００９４】
　中央から第１流体として還元剤溶液（析出流体）を、供給圧力=０．５０ＭＰａＧ、回
転数１７００ｒｐｍ、送液温度１００℃、導入速度１００ｍｌ／ｍｉｎで送液しながら、
第２流体として、２５℃の金属塩溶液（原料流体）を導入速度５ｍｌ／ｍｉｎで処理用面
１，２間に導入し、第１流体と第２流体とを薄膜流体中で混合した。第１流体並びに第２
流体の送液温度は、第１流体と第２流体のそれぞれの温度を処理装置導入直前（より詳し
くは、処理用面１，２間に導入される直前）にて測定した。
【００９５】
　処理用面１，２間に導入された第１流体と第２流体とを薄膜流体中で混合することで、
銅微粒子分散液が処理用面より吐出された。吐出された銅微粒子分散液を、１０，０００
×ｇ、５分間の条件で遠心分離機を用いて銅微粒子を沈降させ上澄みを除去し、メタノー
ルにて洗浄する作業を３回行い、真空乾燥機を用いて５０℃、－０．１ＭＰａの条件にて
乾燥した。乾燥した銅微粒子のＸＲＤ測定の結果、銅が作製されたことが確認された。ま
た、銅微粒子の粒子径及び結晶子径をＴＥＭ観察にて確認した。
【００９６】
　表２に、処理条件及び得られた銅微粒子の粒子径及び結晶子径を示す。また図７～図９
に、実施例４～６において得られた銅微粒子のＴＥＭ写真を示す。
【００９７】
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【表２】

【００９８】
　図７～図９と表２から、特定の条件を変化させることによって、得られた銅微粒子の結
晶子径を制御できることを確認した。例えば、実施例４と実施例５においては、第１流体
（析出流体）における還元剤濃度を下げてｐＨを下げ、第２流体（原料流体）における金
属塩濃度を上げてｐＨを下げることで、銅微粒子の結晶子径及び粒子径は大きくなった。
実施例４と実施例６においては、第２流体における金属塩の種類と金属塩の濃度とを変化
させてｐＨを下げると、銅微粒子の結晶子径及び粒子径は大きくなった。実施例４と実施
例７においては、第１流体における還元剤濃度を下げてｐＨを下げ、第２流体における金
属塩濃度を上げてｐＨを下げ、さらに第１流体の導入温度を上げることで、銅微粒子の結
晶子径及び粒子径は大きくなった。実施例７と実施例８においては、第２流体における金
属塩溶液にベンゾトリアゾールを添加してｐＨを下げ、さらに第１流体における導入温度
を下げることで、銅微粒子の結晶子径及び粒子径は小さくなった。実施例７と実施例９に
おいては、第１流体の導入速度と導入温度を下げることで、銅微粒子の結晶子径及び粒子
径は小さくなった。実施例５と実施例６においては、第１流体における還元剤濃度を上げ
てｐＨを上げ、第２流体における金属塩の種類とその濃度を変化させることで、銅微粒子
の結晶子径及び粒子径は大きくなった。実施例６と実施例７においては、第２流体におけ
る金属塩の種類とその濃度を変化させ、さらに第１流体の還元剤濃度を下げｐＨを下げる
とともに導入温度を上げることで、銅微粒子の結晶子径及び粒子径は大きくなった。実施
例６と実施例８においては、第２流体における金属塩の種類とその濃度を変化させるとと
もにその金属塩溶液にベンゾトリアゾールを添加してｐＨを下げ、さらに第１流体の還元
剤濃度を下げｐＨを下げることで、銅微粒子の結晶子径及び粒子径は小さくなった。実施
例６と実施例９においては、第２流体における金属塩の種類とその濃度を変化させ、さら
に第１流体の還元剤濃度と導入速度を下げることで、銅微粒子の結晶子径及び粒子径は小
さくなった。以上のことから、処理用面１，２間に導入される原料流体と析出流体との少
なくともいずれか一方に関する特定の条件である、原料流体に含まれる被析出物質及び／
又は析出流体に含まれる物質の種類と、原料流体に含まれる被析出物質及び／又は析出流
体に含まれる物質の濃度と、原料流体及び／又は析出流体のｐＨと、原料流体及び／又は
析出流体の導入温度と、原料流体及び／又は析出流体の導入速度とからなる群から選択さ
れた少なくとも２種を変化させることによって、銅微粒子の結晶子径を制御することがで
きることが確認できた。また、上記の実施例のほとんどにおいては、上記の特定の条件を
変化させることによって、銅微粒子の粒子径と結晶子径とを、ともに変化させることがで
きることが確認できた。
　また、実施例５と実施例７においては、第１流体の導入温度を変化させることによって
、実施例５と実施例８においては、第２流体のｐＨを変化させることによって、実施例５
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と実施例９においては、第１流体の導入速度を変化させることによって、銅微粒子の結晶
子径の大きさを変化させることができることが確認できた。以上のことから、実施例５，
７～９においては、処理用面１，２間に導入される原料流体と析出流体との少なくともい
ずれか一方に関する特定の条件である、原料流体及び／又は析出流体のｐＨと、原料流体
及び／又は析出流体の導入温度と、原料流体及び／又は析出流体の導入速度とからなる群
から選択された少なくとも１種を変化させることによって、銅微粒子の結晶子径を制御す
ることができることが確認できた。また、実施例５と実施例７、実施例５と実施例８にお
いては、上記の特定の条件を変化させることによって、銅微粒子の粒子径と結晶子径とを
、ともに変化させることができることが確認でき、実施例５と実施例９においては、上記
の特定の条件を変化させることによって、銅微粒子の粒子径を変化させずに、銅微粒子の
結晶子径のみを変化させることが確認できた。
　さらに、実施例９においては、実施例４～８とは異なり、粒子径と結晶子径の大きさが
異なる銅微粒子が得られた。
【符号の説明】
【００９９】
　　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
　　ｄ１　　第１導入部
　　ｄ２　　第２導入部
　　ｄ２０　開口部

【図１】 【図２】
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