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1.研究実施の概要 

辰巳グループ 

研究のねらい：規則性無機多孔質と有機物との相互作用を駆使し、無機多孔質構造を自在

に制御する手法を確立する。得られた知見を、医薬品、液晶、有機電子材料などのファイ

ンケミカルズ合成プロセスにおけるグリーン触媒の創製に活かす。 

これまでの研究の概要、成果：我々は昨年度、アニオン性界面活性剤を用いたメソポーラ

スシリカの合成に成功し、この新しいシリカをAMS (Anionic surfactant templated 

Mesoporous Silica)と名付けた。本年度、この手法を拡張し、キラルな規則性メソ構造を

合成することに成功した。また、チタンゼオライト触媒の精密合成手法の開発に取り組み、

チタンのミクロ構造とゼオライトの結晶構造の両者を適正に保ったままチタンのゼオライ

ト骨格への導入量を大きくすることに成功した。 

今後の見通し：細かく合成条件（熟成時間、熟成温度、攪拌の有無）を精査し、ねじれの

方向も含めて完全にシリカの形態を制御することを目指す。アミノ酸のバリエーションに

よって、さらに新しい規則構造を生み出すことが出来ると期待される。不斉触媒、不斉吸

着剤などへの展開が考えられる。チタンゼオライト触媒についてはミクロ−メソ構造とも

に規則的構造を有する材料を合成する。 

 

國枝グループ 

研究のねらい：界面活性剤テンプレートによるメソポーラスシリカの合成過程においては

界面活性剤ミセル中・ミセル表面近傍に可溶化されたシリカ前駆物質がミセル表面で徐々

に重合すると考えられる。また、その過程において界面活性剤ミセル自体も濃縮され規則

構造への転移が予想される。このようなテンプレート-シリカ前駆物質複合体の構造変化

のダイナミクスを小角Ｘ線散乱法、赤外分光などの手法により明らかにする。 

これまでの研究の概要、成果：アニオン性界面活性剤、アミノアルコキシシラン、テトラ

アルコキシシランが形成するラメラ液晶の周期構造は調整後時間経過とともに大きくなる

とともに、小さな周期をもつアミノアルコキシシランが縮合したラメラ構造、さらに小さ

な面間隔をもつテトラアルコキシシランも縮合したラメラ構造が現れることがわかった。 



今後の見通し：これまでは比較的界面活性剤高濃度での構造変化を調べたが、今後は界面

活性剤低濃度でミセル構造の変化と濃縮過程における構造変化のダイナミクスを明らかに

する。 

 

吉武グループ 

研究のねらい：界面活性剤自己組織体-ヘテロポリ酸活性点間相互作用を利用した触媒メ

ソ細孔構造の変換原理の追求と遷移金属酸化物のメソ細孔性物質のメソ構造体への変換を

試み、新規触媒機能の創出を図る。 

これまでの研究の概要、成果：界面活性剤自己組織体-ヘテロポリ酸活性点間相互作用を

利用することにより新規な層状触媒が合成できること、遷移金属酸化物のメソ細孔性物質

を合成すると、メソ構造体活性点成分の前駆体はミセル型剤の相互作用の影響下、担体に

担持され通常とは異なる酸化数や、配位構造をとりうることなどを明らかにした。 

今後の見通し：以上の合成原理は、無機固体材料の調製に有機物組織体のソフト性を利用

している点で新しい。今後は、これらの合成手法の適応範囲を定めるべく、様々な相互作

用や元素に関して上記の合成法を展開し、物理化学的手法により、ミクロ構造、メソ構造

の解析を行い、これらの物質系を構造化学的に整理する。モデル反応となる固体触媒反応

や環境毒性アニオンの吸着などの機能を探索する。 

 

浅岡グループ 

研究のねらい：実用的価値の高いゼオライトとしてのMFI、MWWならびにベータゼオライト

の３種について、触媒活性、寿命を制限している要因として結晶サイズの制御が十分でな

いとの観点に立ち、ナノ構造制御の新たな方法を模索する。 

これまでの研究の概要、成果：ナノオーダーの構造単位を有するナノポーラスアルミナと

MFI、MWWあるいはベータゼオライトを構造複合することによって、触媒活性を発揮するゼ

オライト種の結晶サイズと酸性質が制御できて、触媒としての活性・選択性・寿命の向上

が図れた。 

今後の見通し：ゼオライト合成場in situマイクロリアクター化、および中位のゼオライ

ト的酸性を反応の場としてもちかつナノポーラスなアクセスの場をもつ触媒系として調製

する方法の２つの創造的技術に基づくナノポーラス複合触媒を用いて、環境技術、地球環

境的エネルギー技術、環境調和型化学プロセスへの戦略的技術適用を図る。 

 

岩本グループ 

研究のねらい：ナノ空間を利用した場合にのみ実現可能な新しい機能・触媒反応が数多く

存在するとの観点から、環境材料としての新しい機能および環境触媒反応の開拓を目指し

ている。 

これまでの研究の概要、成果：我々は既にシリカ多孔体がカルボニル基のアセタール化に

高い活性（収率100%）を示し、その活性が細孔径によって大きく変化すること、Tiイオン



担持多孔体上で不斉接触酸化が進行すること等を世界で初めて見出した。本年度は以下の

四点について集中的な検討を行った。（１）壁構造の有機無機複合化による新しい機能材

料の創製、（２）規則性ナノ空間物質の特異な酸触媒特性の究明、（３）金属イオン担持

ナノ多孔体の触媒特性の解明、（４）メゾ多孔体の有機修飾による高機能光材料の調製 

今後の見通し：大規模石油化学産業や高付加価値医薬品原料の製造において極めて重要な

基幹反応がメゾ多孔体を使った場合にのみ選択的に進行することを発見し、さらに拡張で

きたことあるいはその反応機序を解明できた。今後は、本反応系をさらに拡張し、他の反

応系へ適用、全く新規な反応系の開拓等について検討する予定である。 

 

2.研究実施内容 

辰巳グループ 

 無機多孔質材料にキラリティを持たせることを目的とし、アニオン性界面活性剤の親

水部に不斉源をもつ長鎖アシル化アミノ酸を設計した。これを界面活性剤とし、４級アン

モニウム塩を含んだアルコキシシラン類と一般的なテトラエトキシシランの両方をケイ素

源として使用することで、アニオン性界面活性剤のつくる超分子ミセル構造とケイ素モノ

マーの相互作用（図1）を実現し、キラルな規則性メソ構造を合成することに初めて成功

した。得られたメソポーラスシリカは、六角柱のロッドがねじれた形態をしており、その

六角柱の内部には、縦方向に約2 nm程の均一な細孔が蜂の巣状に規則的に配列し、外側と

同じらせんを描いていることが明らかとなった（図2）。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

また、TS-1の合成において原料アルコキシドの加水分解が終了しアルコールを除去した後、

炭酸アンモニウム等の塩を加えると、ヒドロゲルの形成が速やかなため、チタンも分離す

ることなく、シリカの網目の中に取り込まれる。炭酸アンモニウムの緩衝作用は脱水縮合

の後段に大きな役割を果たし、脱水縮合の進行とともにpHが上がり過ぎることによる脱水

縮合の阻害を防止し、徹底的な縮合を可能としてヒドロゲルからのゼオライト結晶の生成

とゼオライト結晶化度の向上をもたらし、チタンのミクロ構造とゼオライトの結晶構造の

両者を適正に保ったままチタンのゼオライト骨格への導入量を大きくすることに成功した。 

図1アミノ酸系アニオン性界面活性剤の

つくる超分子ミセル構造とケイ素モノマー

の相互作用の模式図 
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図2 らせん状細孔を有するメソポーラスシリカの

模式図(a) 形態、(b) 断面、(c) 粒子内でのらせ

ん状細孔の様子 



國枝グループ 

 アニオン性界面活性剤の有機テンプレートとシリカ前駆体による複合体の構造変換を解

明した。水／ラウリン酸／3-アミノプロピルトリエトキシシラン(APTES)／テトラエトキ

シシラン(TEOS)系において形成されるラメラ液晶を小角Ｘ線散乱測定により調べたところ、

サンプル調製直後はラメラ液晶の面間隔が低下し、10分経過後に急激にラメラ面間隔が広

がった。（図中A線）それとともに、ラメラ液晶より狭い規則構造を持つ、アニオン性界

面活性剤-APTESの複合体が形成されていることがわかった。（図中B線）さらに、その後

この複合体の割合は減少し、それと同時に、より狭い規則構造を持つ新たな複合体が形成

されることがわかった（図中C）。反応開始直後はAPTESの加水分解により形成されたエタ

ノールがラメラ層間に膨潤し、ラメラ液晶の面間隔の増大が起こり、10分経過後からは

APTESの縮合が始まり、面間隔の狭いアニオン性テンプレート-アルコキシシランの複合体

を形成する。その後、ラメラ疎水部に可溶化されているTEOSがラメラ面間の水相に接触し

て縮合が起こり、最も面間隔の狭い複合体が形成される。 
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吉武グループ 

 MCM-41に展開されたクロロプロピル基は有機基間距離が小さく、エチレンジアミンの担

持後は２つのプロピル基がアミンにより架橋された構造をとると結論された。一方、長鎖

のトリエチレンテトラミンでは架橋型になる。一級アミンを型剤に合成されるメソポーラ

スチタニアは固体中のチタンの配位不飽和性が著しく、ここに担持される遷移金属は担体

構造の影響を大きく受ける。モリブデンを直接合成法および合成後含浸担持法により担持

し、モリブデンの局所構造と酸化・脱水触媒作用を調べた。直接合成したメソポーラスチ



タニア担持モリブデン触媒の型剤除去後の細孔構造は300℃で酸化しても変化がないが、

400℃で酸化するとアモルファス相からアナターゼ相への変換が認められた。エタノール-

酸素反応では、直接合成メソポーラスチタニア担持触媒では、2分子脱水反応への選択性

が高く、選択性はアセトアルデヒド：ジエチルエーテル＝47：52であったのに対して、P-

25担持触媒ではこの比は75：25であった。 

 

浅岡グループ 

 工業的に固体酸触媒成分として有用なゼオライトであるＹ型、ベータを中位の結晶性の

ゼオライト的酸性を反応の場として持ちかつナノポーラスなアクセスの場を持つ触媒系と

して調製する方法を検討した。ZSM-5（MFI）ゼオライトに関しては、①母ゲルのSi/Alを

テンプレート一定ないしテンプレート/Al比一定として合成することによって任意のSi/Al

比で中位のゼオライトが合成できることを確認した。②Si/Al＝45付近がもっともコント

ロールしやすかった。③特にFeを添加によって結晶サイズを小さくできた。MWWゼオライ

トに関しては、他のゼオライトとの構造複合が起きる調製条件を含めて、中位結晶性ゼオ

ライトの合成は、①MCM-22と他のゼオライトが複合化するMCM-22生成領域の境界付近での

調製、②有機テンプレート剤の複合使用、③種（シード）の利用、④有機テンプレート不

均化剤（例えばPTFE）によるゼオライト合成場in situマイクロリアクター化などで実現

できた。  

 

岩本グループ 

（１）壁構造の有機無機複合化による新しい機能材料の創製：中心金属イオンとして酸化

チタンを用いると、セレン酸イオンに対する吸着性能が既存の除去剤の性能を大きく凌駕

することを見出した。この物質は砒酸イオン、クロム酸イオン等の除去にも使うことがで

きた。（２）規則性ナノ空間物質の特異な酸触媒特性の究明：シリカ系ナノ多孔体を触媒

としたFriedel-Craftsアルキル化反応について検討した。アルコールをアルキル化剤とし

た場合に効率よく進行したが、副生成物である分枝状アルキル化体が時間とともにさらに

反応消失する欠点があった。そこで、この逐次反応を抑制するため塩基性化合物を添加し

たところ、ニトロベンゼンの添加によって経時変化を防ぐことが可能になった。（３）金

属イオン担持ナノ多孔体の触媒特性の解明：ニッケルイオン担持M41を触媒としたエチレ

ンを高選択的にプロピレンに転換できる反応についてさらに詳細な検討を行った。触媒調

製法について検討し、触媒の焼成温度が400－450℃ではミセル炭素が残存するため活性が

低いが、500－550℃焼成が最適で、活性劣化も起こらなかった。（４）メゾ多孔体の有機

修飾による高機能光材料の調製：シリカ系メゾ多孔体内でのジアリールエテンの光応答を

検討し、固相有機化合物が細孔内へ自発的に拡散する現象を見出した。 

 



3.研究実施体制 

 辰巳グループ 

  ① 研究分担グループ長：辰巳 敬（横浜国立大学大学院環境情報研究院、教授） 

  ② 研究項目：1）構造変換によるゼオライトの構造制御と触媒反応への応用 

2）メソポーラスシリカの構造変換機構の解明とミクロ・メソ秩序構

造物質の創製 

 國枝グループ 

  ① 研究分担グループ長：國枝 博信（横浜国立大学大学院環境情報研究院、教授） 

  ② 研究項目：1)界面活性剤自己組織体ナノ構造の構造変化機構の解明 

2)メソポーラスシリカ前駆物質の存在による界面活性剤自己組織体

ナノ構造変化の解明 

 吉武グループ  

① 研究分担グループ長：吉武 英昭（横浜国立大学大学院環境情報研究院、助教

授） 

② 研究項目：1)界面活性剤自己組織体-無機酸化物間相互作用による新規メソ構造

体の合  

2)易還元性遷移金属酸化物のメソ細孔性物質の固体触媒への応用 

3)高機能環境触媒、高機能環境改善材料の開発 

 浅岡グループ 

① 研究分担グループ長：浅岡 佐知夫（北九州市立大学国際環境工学部・大学院

国際環境工学研究科モレキュラーデザイン領域、教授） 

② 研究項目：構造複合によるゼオライト・ナノポーラス構造制御と触媒反応への

応用 

 岩本グループ 

  ① 研究分担グループ長：岩本正和 （東京工業大学資源科学研究所、教授） 

  ② 研究項目： 
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