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【はじめに】近年、金ナノ粒子をクリーンかつ簡便に合成する手法として、蒸気圧の低い有機溶

媒にスパッタ蒸着を行う手法が注目されている[1]。この手法では溶媒分子がナノ粒子に配位する

ため、余剰な分散剤を排除することができる。しかし、液体表面での成長過程の有無や、溶媒分

子と金ナノ粒子の相互作用など、合成メカニズムや安定化メカニズムにおいて未だ未解明な部分

が多く残っている[2,3]。これはプラズマ自身の物理的複雑さや、プラズマと有機溶媒の相互作用

が影響していると考えられる。そこで、本研究では飛来粒子のエネルギーがスパッタ蒸着より低

く、蒸着の物理がより単純な真空蒸着を利用する。本研究では飛来粒子のエネルギーが異なる上

記 2 種類の方法を比較することにより、金ナノ粒子の物理的合成手法の統一的な理解を目標とす

る。なお、安定化剤として一般的に用いられており、蒸気圧も低い不飽和脂肪酸を有機溶媒とし

て選定した。 

【実験】オレイン酸 1.0mlを直径 36mmのシャーレに汲み置き、6×10-6Torrの真空中で金を 188Å

蒸着することで 0.04wt%の試料を作製した。作製した試料は蒸着してから一晩置いたのちにスク

リュー管に移している。蒸着レートの異なる条件で蒸着を行い、粒径分布の変化を小角 X線散乱

(SAXS, リガク NANO-Viewer)と透過型電子顕微鏡(TEM, JEOL JEM-2200FS)を用いて測定した。 

【結果・考察】図 1 にオレイン酸に蒸着レート 2.6Å/s で作成したサンプルの蒸着直後の写真と、

1日経過した後の写真を示す。液体表面には黒い凝集物がみられ、液体部分は透明・無着色であっ

た。凝集物は時間経過とともに肉眼では確認できなくなっていき、液体は徐々に赤褐色に変化し

た。このことから、蒸着直後の状態では金原子の大部分は表面に凝集物として存在しており、時

間経過とともに液中に拡散したことが推測される。このため、液体表面上の凝集物の存在から表

面での成長過程が存在すると考えられる。また、時間経過とともに液中へ拡散するという現象が、

 

図 1 (a)蒸着直後と(b)蒸着から 1日経過してからのサンプルの様子 



スパッタ蒸着でのナノ粒子合成では一切報告さ

れていない。スパッタ蒸着ではプラズマによりス

パッタされた原子は真空蒸着で放出される原子

より非常に大きな運動エネルギーを持っている

ため、このエネルギー差により表面滞在の有無

や、表面に存在する時間スケールが大きく異な

り、蒸着直後の様子に差異をもたらしたと考えら

れる。 

 図 2及び図 3に蒸着レートに対する SAXSプロ

ファイルデータ及びそのフィッティングから求

めた粒径分布をそれぞれ示す。フィッティングは

解析ソフト NANO-Solver (リガク)を利用し、ナノ

粒子を球状と仮定して解析を行った。イオン液体

に対して行った同様の実験[4]とは異なり、蒸着レ

ートと粒径の間にほとんど相関は見られず、約

4nm前後のナノ粒子が得られた。また、図４にオ

レイン酸に蒸着レート2.6Å/sで作成したサンプル

の TEM 像中の粒子 250 個以上のサイズを計測し

た粒径分布を示す。TEM像から数えた粒径分布と

SAXSの結果とよく一致している。 

蒸着レートが増大すると、飛来粒子のエネルギ

ー増加やフィラメントからの輻射熱の増加のた

め、粒径が大きくなる傾向が期待される。しかし、

実際には蒸着レートと粒径の相関は見られなか

った。したがって、金ナノ粒子と配位子であるオ

レイン酸との相互作用による表面自由エネルギ

ーによる成長が、熱運動による成長より支配的で

あると考えられる。 

 発表では同じく不飽和脂肪酸であるオレイン

酸及びリノール酸との比較や、本合成手法での合

成・安定化メカニズムに関して議論する。 
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図 2 オレイン酸中ナノ粒子の SAXS 

プロファイルデータ 

 

図 3 オレイン酸中ナノ粒子の粒径分布 

 

図 4 TEM像により得られた粒径分布

と SAXSの比較 


