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                                     様式３ 

論  文  内  容  の  要  旨  

氏  名  （  細 川  晃 平  ）  

論文題名 
機械的手法による複合酸化物粒子の合成とその特性評価に関する研究 

 

論文内容の要旨 

 粉砕操作は、固体粒子表面に機械的エネルギーを効果的に与える機能を有しているため、微細な粒子を得る目的以

外にも異なる粒子同士を結合させて粒子を複合化するなど、様々な形態の微粒子を作製することができる。本研究で

は、複数種類の原料粉体に機械的エネルギーを加えることにより、外部加熱を施さずに複合酸化物粒子を合成する技

術の開発を目指し、粒子合成に関する基礎実験と、得られた粒子の特性評価を行った。本研究で得られた結果は、下

記のように取り纏められる。 

第1章では、機械的手法による粒子複合化技術の研究動向を概観するとともに、それを基礎とした粒子合成に関する

最近の研究事例を説明した。その結果、主に原料粉体の特性と、原料粉体を機械的に処理する際の諸条件が、粒子合

成に重要な役割を果たしていることを考察した。さらに、本論文の目的と構成を説明した。 

第 2 章では、機械的手法の一例として、粒子層に圧縮力と摩擦力を繰り返し付与することを特徴とする粉砕機（以

下摩砕式ミルと呼ぶ）を取り上げ、二種類の粉体原料から LaMnO3粉体の合成を試みた。その結果、粒子径が 300nm の

La2O3粉体と粒子径が 35nm の Mn3O4粉体を原料として用いることにより、短時間で LaMnO3粉体の合成が開始することを

示した。また、機械的手法による外部加熱を施さない条件下での粒子の反応には、粒子界面で発生する局所的な高温

場と粒子の粉砕現象が寄与していることを考察した。 

第 3 章では、LaMnO3 粉体の合成に及ぼす機械的処理条件として、単位時間当たりに粉体に与える機械的エネルギー

に着目し、処理粉体の特性との関係を調査した。なお、機械的エネルギーは、処理装置の回転速度を変えることによ

り制御した。その結果、粉体に与える機械的エネルギーが大きいほど、合成は早く進行することが分った。しかし、

処理装置の回転速度がある下限値以下になると、長時間処理しても粒子の合成は開始しなかった。これらの結果より、

粒子の合成開始には、粉体に与える機械的エネルギーだけでなく、回転速度とともに変化する粒子間の摩擦力などの

条件が影響していることを示唆した。 

第 4 章では、機械的手法による粒子合成に及ぼす粉体特性の影響を解明するために、粉体原料の種類を取り上げ、

処理粉体の特性との関係を調査した。ここでは、固体酸化物形燃料電池（SOFC）の空気極材料として使用される、LaMnO3

に Sr をドープした La0.8Sr0.2MnO3(以下 LSM と略す)を取り上げ、機械的手法による粒子合成を試みた。その結果、Sr(OH)2

粉体を原料として用いた場合には、SrCO3粉体を用いた場合に比べて短時間で LSM の合成が行われることを示した。ま

た粉体の熱重量分析を行った結果、Sr(OH)2 の分解温度が SrCO3に対して低いことが、合成に必要な処理時間の短縮に

寄与したものと考察された。 

第 5 章では、以上得られた知見をもとに、機械的手法により原料粉体から LSM 粉体を合成するとともに、合成され

たナノサイズの LSM 粒子と(Sc2O3)0.1(CeO2)0.01(ZrO2)0.89粒子（以下 ScSZ 粒子と略す）との複合化を行うワンステップの

粉体処理方法を提案した。その結果、LSM を合成するための三種類の出発粉体原料と粒子径が 90nm の ScSZ 粒子を、10

分間の機械的処理を行うことにより、LSM 粒子と ScSZ 粒子がひとつの粒子内部に微細に分散した構造の複合粒子を作

製することができた。得られた複合粒子を用いて作製した単セルの 800℃における最大出力密度は、従来使用されてい

る粒子径が 80nm の LSM 粉体を用いた場合より高い値を示した。また本法で作製した空気極の 800℃における反応抵抗

も、粒子径が 80nm の LSM 粉体を用いて作製した空気極よりも小さい値を示した。以上の結果より、本研究で提案した

機械的手法は、加熱処理などを要する LSM 粒子の合成工程を要しない、シンプルで省エネルギー型の SOFC 空気極製造

方法として有望であることを示した。 

 第6章では、本研究の総括を行い、得られた成果について取り纏めた。 

 

 

 

 




