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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　メソポーラスシリカと遷移金属酸化物とを含む酸化物複合体であって、メソポーラスシ
リカの表面及び細孔内表面にアモルファス状態の遷移金属酸化物が膜状に存在することを
特徴とする酸化物複合体であり、
　前記酸化物複合体の表面で測定したＸ線回折測定において、２θ＝２０°以上５０°以
下の範囲に回折ピークが観測されない酸化物複合体。
【請求項２】
　前記酸化物複合体の表面で測定した元素分析において、λ＞２００ｎｍの範囲に少なく
とも１つ以上の吸収ピークが観測される請求項１記載の酸化物複合体。
【請求項３】
　前記メソポーラスシリカの表面水酸基量に対する前記酸化物複合体の表面水酸基量が、
４０モル％以上である請求項１又は２記載の酸化物複合体。
【請求項４】
　前記遷移金属酸化物が、第４～第１０族から選ばれる金属の酸化物である請求項１～３
のいずれか１項記載の酸化物複合体。
【請求項５】
　前記遷移金属酸化物が、酸化タンタル、酸化ニオブ、酸化チタン、酸化ジルコニウム及
び酸化セリウムから選ばれる酸化物である請求項１～４のいずれか１項記載の酸化物複合
体。
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【請求項６】
　請求項１～５のいずれか１項記載の酸化物複合体を含有する触媒。
【請求項７】
　請求項１～５のいずれか１項記載の酸化物複合体を担体とする触媒。
【請求項８】
　メソポーラスシリカと遷移金属アルコキシドとを無水の非極性溶媒中で反応させる工程
、及び前記工程で得られた反応物を空気中で焼成する工程を含むことを特徴とする、請求
項１記載の酸化物複合体の製造法。
【請求項９】
　非極性溶媒が、芳香族炭化水素である請求項８記載の酸化物複合体の製造法。
【請求項１０】
　芳香族炭化水素が、ベンゼン、トルエン又はキシレンである請求項９記載の酸化物複合
体の製造法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、固体触媒、触媒の担体等として利用できる酸化物複合体に関する。
【背景技術】
【０００２】
　金属を担体に固定化した固体金属触媒反応は、その担体の構造や種類によって大きく相
違することが知られている。例えば、金触媒の場合、アナターゼ型酸化チタン上に担持さ
れた粒子径２ｎｍを超える金触媒はプロピレンをエポキシ化し、アナターゼ型酸化チタン
上に担持された粒子径２ｎｍ未満の金触媒はプロピレンをプロパンに還元することができ
る。またルチル型酸化チタン上に担持された金触媒は高温ではプロピレンを二酸化炭素に
酸化し、低温ではプロピレンをアセトンに酸化する（非特許文献１）。従って、固体金属
触媒の新たな触媒活性や選択性を引き出すには、触媒の担体やそれ自体が触媒になり得る
金属酸化物の新たな形態を開発することが重要である。
【０００３】
　一方、メソポーラスシリカは、均一で規則的な細孔（メソ孔）を有することから触媒や
吸着材料として研究されている。例えば、メソポーラスシリカに金属酸化物やセリア－ジ
ルコニア固溶体を担持した触媒が報告されている（特許文献１～３等）。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００４】
【特許文献１】特開２００９－５６４５６号公報
【特許文献２】特開２０１０－５１８３６号公報
【特許文献３】特開２０１０－２０１３９８号公報
【非特許文献】
【０００５】
【非特許文献１】T. Hayashi et al., J. Catalysis 178(1998)566
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
　しかしながら、酸化チタン等の遷移金属酸化物は、通常４００℃以下の温度で結晶化す
るため、従来報告されているメソポーラスシリカ細孔内に固定化したとしても結晶状態で
存在する。結晶状態で固定化されている場合には、メソポーラスシリカ内に固定化されて
いたとしても大きな特性変化は望めない。また、特許文献１～３等の触媒は、メソポーラ
スシリカと金属化合物との反応を水やアルコール等の溶媒中で行っているため、固定化さ
れた金属酸化物は結晶又は固溶体であり、大きな特性変化は認められない。
　従って、本発明の課題は、固体金属触媒や触媒の担体として有用な新たな形態の遷移金
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属酸化物を提供することにある。
【課題を解決するための手段】
【０００７】
　そこで本発明者は、メソポーラスシリカに種々の遷移金属酸化物を担持する検討をして
きたところ、非極性溶媒中でメソポーラスシリカに遷移金属アルコキシドを反応させた後
、空気中で焼成して得られた複合体が、メソポーラスシリカの表面及び細孔内表面にアモ
ルファス状態の遷移金属酸化物が膜状に存在するという特殊な形態をとり、全く意外にも
、そのアモルファス状態が１０００℃付近まで維持され、触媒活性が飛躍的に向上するこ
とを見出し、本発明を完成した。
【０００８】
　すなわち、本発明は、次の〔１〕～〔８〕を提供するものである。
【０００９】
〔１〕メソポーラスシリカと遷移金属酸化物とを含む酸化物複合体であって、メソポーラ
スシリカの表面及び細孔内表面にアモルファス状態の遷移金属酸化物が膜状に存在するこ
とを特徴とする酸化物複合体。
〔２〕前記酸化物複合体表面で測定したＸ線回折測定において、２θ＝２０°以上５０°
以下の範囲に回折ピークが観測されない〔１〕記載の酸化物複合体。
〔３〕前記酸化物複合体表面で測定した元素分析において、λ＞２００ｎｍの範囲に少な
くとも１つ以上の吸収ピークが観測される〔１〕又は〔２〕記載の酸化物複合体。
〔４〕前記メソポーラスシリカの表面水酸基量に対する前記酸化物複合体の表面水酸基量
が、４０モル％以上である〔１〕～〔３〕のいずれかに記載の酸化物複合体。
〔５〕前記遷移金属酸化物が、第４族～第１０族から選ばれる金属の酸化物である〔１〕
～〔４〕のいずれかに記載の酸化物複合体。
〔６〕前記遷移金属酸化物が、酸化タンタル、酸化ニオブ、酸化チタン、酸化ジルコニウ
ム及び酸化セリウムから選ばれる酸化物である〔１〕～〔５〕のいずれかに記載の酸化物
複合体。
〔７〕〔１〕～〔６〕のいずれかに記載の酸化物複合体を含有する触媒。
〔８〕〔１〕～〔６〕のいずれかに記載の酸化物複合体を担体とする触媒。
〔９〕メソポーラスシリカと遷移金属アルコキシドとを非極性溶媒中で反応させる工程、
及び得られた反応物を空気中で焼成する工程を含む、メソポーラスシリカと遷移金属酸化
物とを含む酸化物複合体であって、メソポーラスシリカの表面及び細孔内表面にアモルフ
ァス状態の遷移金属酸化物が膜状に存在することを特徴とする酸化物複合体の製造法。
【発明の効果】
【００１０】
　本発明の酸化物複合体は、遷移金属酸化物がメソポーラスシリカの表面及び細孔内表面
にアモルファス状態で膜状に存在するにもかかわらず、１０００℃付近まで結晶化せずア
モルファス状態を維持し、遷移金属酸化物では全く触媒活性を示さなかった反応に対して
も優れた触媒活性を示す。また、本発明の酸化物複合体は、金ナノ粒子のような金属の担
体としても有用である。また、本発明の酸化物複合体を用いればニオブ酸ナトリウムのよ
うな強誘電材料の前駆体が容易に製造できる。
【図面の簡単な説明】
【００１１】
【図１】メソポーラスシリカ－Ｔａ2Ｏ5複合体のＩＣＰ発光分光分析結果の例を示す。
【図２】メソポーラスシリカ－Ｔａ2Ｏ5複合体のＸＰＳ分析結果の例を示す。
【図３】メソポーラスシリカ－Ｔａ2Ｏ5複合体のＵＶ－ｖｉｓスペクトルの例を示す。
【図４】メソポーラスシリカ－Ｔａ2Ｏ5複合体のバンドギャップとＴａ／Ｓｉ比との関係
を示す。
【図５】メソポーラスシリカ－Ｔａ2Ｏ5複合体のＸＲＤパターンを示す。
【図６】メソポーラスシリカ－Ｔａ2Ｏ5複合体を８００℃で５時間加熱した後のＸＲＤパ
ターンを示す。
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【図７】メソポーラスシリカ－Ｎｂ2Ｏ5複合体の小角ＸＲＤパターンを示す。
【図８】メソポーラスシリカ－Ｎｂ2Ｏ5複合体の窒素吸着等温線を示す。
【図９】メソポーラスシリカ－Ｎｂ2Ｏ5複合体のＸＲＤパターンを示す。
【図１０】メソポーラスシリカ－Ｎｂ2Ｏ5複合体のＴＧ－ＤＴＡ分析結果を示す。
【図１１】メソポーラスシリカ－ＴｉＯ2複合体のＸＲＤパターンを示す。
【図１２】メソポーラスシリカ－ＺｒＯ2のパターンを示す。
【図１３】Ａｕ／Ｎｂ2Ｏ5／ＳＢＡ－１５のＴＥＭ像を示す。
【図１４】Ａｕ／Ｎｂ2Ｏ5／ＳＢＡ－１５のＣＯの酸化活性を示す。
【発明を実施するための形態】
【００１２】
　本発明の酸化物複合体は、メソポーラスシリカと遷移金属酸化物とを含む酸化物複合体
であって、メソポーラスシリカの表面及び細孔内表面にアモルファス状態の遷移金属酸化
物が膜状に存在することを特徴とする。
【００１３】
　本発明の酸化物複合体の担体であるメソポーラスシリカとは、二酸化ケイ素（シリカ）
を材質として、一般に直径２～５０ｎｍの均一で規則的な細孔（メソ孔）を有する物質で
ある。
【００１４】
　メソポーラスシリカとしては、例えば、ＳＢＡ－１５（細孔直径６～３０ｎｍ）、ＳＢ
Ａ－１６（細孔直径６～１５ｎｍ）、ＭＣＭ－４１（細孔直径１．５～５．０ｎｍ）、Ｍ
ＣＭ－４８（細孔直径２～５ｎｍ）、ＦＭＳ－１６（細孔直径１．５～３０ｎｍ）等を使
用することができる。これらのメソポーラスシリカは、当業者に公知の任意の方法によっ
て製造することができ、一般的には界面活性剤を鋳型としたゾルゲル法によって製造する
ことができる。
【００１５】
　遷移金属酸化物としては、周期表第４族～第１２族金属の酸化物が挙げられるが、第４
族～第１０族から選ばれる遷移金属の酸化物が好ましく、第４族及び第５族から選ばれる
遷移金属の酸化物がより好ましく、酸化チタン、酸化ジルコニウム、酸化ニオブ、酸化タ
ンタル、酸化セリウム、酸化サマリウム、酸化ランタンがさらに好ましく、Ｔａ2Ｏ5、Ｎ
ｂ2Ｏ5、ＴｉＯ2、ＺｒＯ2がさらに好ましい。より具体的には、メソポーラスシリカの表
面及び細孔内表面に薄膜を形成する観点から、原料として用いる遷移金属アルコキシドが
非極性溶媒に溶解する遷移金属の酸化物が好ましく、第４族及び第５族から選ばれる遷移
金属の酸化物がより好ましく、酸化チタン、酸化ジルコニウム、酸化ニオブ、酸化タンタ
ル、酸化セレンがさらに好ましく、Ｔａ2Ｏ5、Ｎｂ2Ｏ5、ＴｉＯ2、ＺｒＯ2がさらに好ま
しい。
【００１６】
　本発明の酸化物複合体は、メソポーラスシリカの表面及び細孔内表面にアモルファス状
態の遷移金属酸化物が膜状に存在することに特徴がある。ここで、メソポーラスシリカの
表面及び細孔表面に遷移金属酸化物が存在することは、例えば酸化物複合体表面で測定し
た元素分析において、λ＞２００ｎｍの範囲に少なくとも１つ以上の吸収ピークが観測さ
れることで確認できる。すなわち、メソポーラスシリカ表面の元素分析で遷移金属化合物
であることが確認でき、酸化物であることは遷移金属酸化物のバンドギャップに対応する
ＵＶ－ｖｉｓの吸収（λ＞２００ｎｍ）があることで確認できる。なお、メソポーラスシ
リカには紫外可視光（ＵＶ－ｖｉｓ）の吸収はない。従って、元素分析において、λ＞２
００ｎｍの範囲に少なくとも１つ以上の吸収ピークがあれば、メソポーラスシリカの表面
に遷移金属酸化物が存在することがわかる。元素分析は、ＩＣＰ、ＸＰＳ、ＴＥＭやＳＥ
ＭのＥＤＳを採用することができる。
【００１７】
　本発明においてメソポーラスシリカの表面に存在する遷移金属酸化物は、アモルファス
状態で存在する。遷移金属酸化物がアモルファス状態で存在することは、メソポーラスシ
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リカ表面で測定したＸ線回折測定において、２θ＝２０°以上５０°以下の範囲に回折ピ
ークが観測されないことで確認できる。すなわち、結晶相の場合、オングストローム単位
のくり返し周期性を持ち、それに由来する回折ピークが２θ＝２０°～５０°に現れる。
これらのピークがないことが「不均一性」、すなわちアモルファス状態であることを表わ
す。なお、メソポーラス構造に由来するナノメートル単位の周期性に対応する回折ピーク
は、２θ＜１０°に現れる。従って、Ｘ線回折において、２θ＝２０°～５０°の範囲に
回折ピークが観測されなければ、メソポーラスシリカ表面上の遷移金属酸化物はアモルフ
ァス状態であると確認できる。
【００１８】
　また、本発明において、メソポーラスシリカの表面及び細孔表面に遷移金属酸化物が膜
状に存在する。この膜状に存在するとは、単層膜か、又はその単層膜が複数積層された形
態であることを意味する。
　ここで、膜調製の際に、シリカ上に表面水酸基との反応により固定化する遷移金属酸化
物の前駆体（遷移金属アルコキシド）の量を変化させ、一回の固定化反応で「いくら増や
してもそれ以上は固定化できない」という最大量が存在することで、その量で形成される
遷移金属酸化膜を「単層膜」と定義する。量については各種元素分析にて、基板のシリカ
に対する相対量で確認できる（J. N. Kondo, H. Yamazaki, A. Ishikawa, R. Osuga, S. 
Takeo, T. Yokoi, S. Kikkawa, K. Teramura and T. Tanaka, "Nibikater tabtakyn oxid
e on mesoporous silica substrate", ChemstrySelect, 1, 3124-3131(2016), DOI: 10.1
002/slct.201600507.）。
　基板となるメソポーラスシリカの表面水酸基量密度は、室温でのピリジン吸着により見
積もられ、１．０～２．０ｓｉｔｅ・ｎｍ-2となっている。遷移金属酸化物薄膜を調製し
た際にはその表面水酸基量は、メソポーラスシリカのものの４０モル％以上である。
　ここで、メソポーラスシリカの表面酸点は、例えば表面にピリジンを吸着させてＩＲ法
、昇温脱離法等でブレンステッド酸点（ＢＡＳ）とルイス酸点（ＬＡＳ）を区別して測定
する方法により測定できる。本発明においては、例えば、メソポーラスシリカの表面をピ
リジン処理し、シリカと弱く相互作用したピリジンを、室温付近でＩＲで観測する。この
ときのシラノールのピークの減少と、ピリジンのピークの増加が一次の関係にあることを
確認し、導入しているピリジンの量が分かっているので、全シラノールを覆うのに必要な
ピリジンの量を算出する。
【００１９】
　本発明の酸化物複合体は、例えば（１）メソポーラスシリカと遷移金属アルコキシドと
を非極性溶媒中で反応させる工程（工程（１））、及び（２）得られた反応物を空気中で
焼成する工程（工程（２））を含む方法により製造できる。
【００２０】
　工程（１）に用いられる遷移金属アルコキシドとしては、遷移金属メトキシド、遷移金
属エトキシド、遷移金属イソプロポキシド等の遷移金属Ｃ1－Ｃ6アルコキシドが挙げられ
る。原料として硝酸ジルコニル等の遷移金属無機酸塩を用いた場合には、メソポーラスシ
リカの表面に薄膜が形成されないため、メソポーラスシリカの表面にアモルファス状の膜
が形成されない。
　工程（１）の反応は、特に限定されないが、通常非極性溶媒中で行う。非極性溶媒を用
いることで、極性溶媒、特に酸素を含有するような極性溶媒を使用した場合に比べて、メ
ソポーラスシリカ表面の水酸基と溶媒との反応が起こりにくいため、メソポーラスシリカ
表面の水酸基と遷移金属アルコキシドとの反応を十分に進行させることができ、薄膜を形
成する上で有利である。
　また溶媒中の含水量は、特に限定はされないが、極力少ないことが好ましく、無水溶媒
を使用することがより好ましい。溶媒中に含まれる水は、遷移金属アルコキシドやメソポ
ーラスシリカ表面の水酸基と反応し、遷移金属アルコキシドとメソポーラスシリカ表面の
水酸基との反応の進行を阻害することがあるため、薄膜の形成には、含水量の少ない溶媒
が好ましい。従って、工程（１）を行う上では、無水の非極性溶媒を用いることが好まし
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い。好ましい非極性溶媒としては、飽和炭化水素、芳香族炭化水素が好ましく、芳香族炭
化水素がより好ましい。具体的には、ベンゼン、トルエン、キシレン等の芳香族炭化水素
が特に好ましい。
【００２１】
　工程（１）に用いられる遷移金属アルコキシドとしては、前記の非極性溶媒に溶解する
化合物が好ましい。具体的にはメソポーラスシリカ表面に単層膜を形成させる点から、用
いる非極性溶媒に対する遷移金属アルコキシドの溶解度としては、特に限定されないが、
通常１ｇ／Ｌ以上であり、５ｇ／Ｌ以上が好ましく、８ｇ／Ｌ以上がより好ましい。この
ような遷移金属アルコキシドとしては、Ｎｂアルコキシド、Ｔａアルコキシド、Ｔｉアル
コキシド、Ｚｒアルコキシド、Ｖアルコキシド、Ｙアルコキシド、Ｃｅアルコキシド、Ｓ
ｍアルコキシド、Ｌａアルコキシド、Ｇｄアルコキシド、Ｐｒアルコキシド、Ｓｎアルコ
キシド、Ｂｉアルコキシド、Ｈｆアルコキシド、Ｇｅアルコキシド等が挙げられる。この
うち、第４族又は第５族の金属アルコキシドが好ましく、Ｔａアルコキシド、Ｎｂアルコ
キシド、Ｔｉアルコキシド、Ｚｒアルコキシドが特に好ましい。
【００２２】
　遷移金属アルコキシドの使用量は、特に限定されないが、用いるメソポーラスシリカ１
質量部に対し、通常、０．１質量部以上、好ましくは０．１５質量部以上、通常１．０質
量部以下、好ましくは０．５質量部以下である。
【００２３】
　工程（１）の反応条件は本発明の効果を満たす限りにおいて特に限定されず、適宜公知
の方法に基づいて設定することができる。
　工程（１）における反応温度は、通常、１００℃以上、２００℃以下、好ましくは１５
０℃以下である。
　工程（１）は、空気中でも、不活性ガス雰囲気下で行ってもよいが、不活性ガス雰囲気
下で行なうことが好ましい。
【００２４】
　工程（１）の反応は、具体的には非極性溶媒中、メソポーラスシリカ１質量部に対して
、遷移金属アルコキシド０．１５質量部以上０．５０質量部以下を、温度１００℃以上１
５０℃以下で、不活性ガス雰囲気下で１時間以上５時間以下反応させればよい。工程（１
）により、メソポーラスシリカ表面に存在する水酸基と遷移金属アルコキシドが膜状に積
層する。
【００２５】
　工程（２）の空気中の焼成温度は３００℃～６００℃が好ましく、さらに４００℃～６
００℃がより好ましい。工程（２）により、メソポーラスシリカ表面及び細孔内表面にア
モルファス状態の遷移金属酸化物が膜状に生成する。
【００２６】
　本発明の酸化物複合体は、メソポーラスシリカ表面及び細孔内表面にアモルファス状態
の遷移金属酸化物が膜状に存在し、その遷移金属酸化物は１０００℃付近まで結晶化せず
、アモルファス状態を維持する。このように結晶化温度が高くなる理由は、明らかではな
いが、同一遷移金属酸化物のネットワークが広がっておらず、さらに一方向で（膜状で）
シリカと強く結合しているため、より安定な結晶相となるための物質移動が抑制されてい
るため、すなわち結晶化するための活性化エネルギーが大きくなっているためと考えられ
る。
【００２７】
　このようにメソポーラスシリカ表面及び細孔内表面に、アモルファス状態の遷移金属酸
化物が膜状に安定に存在するため、遷移金属酸化物の触媒活性が格別顕著に向上する。ま
た、触媒担体としても有用である。例えば、後記実施例に示すように、本発明の酸化物複
合体は、遷移金属酸化物単体又はメソポーラスシリカの触媒活性に比べて、例えばアニリ
ンのＮ－アルキル化、酸化環化、プリンス反応等の触媒活性が飛躍的に向上している。ま
た、本発明の酸化物複合体には、金ナノ粒子のような触媒として有用な貴金属粒子を担持
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することもできる。
　従って、本発明の酸化物複合体は、酸化、還元、付加又は縮合反応等の触媒及び触媒担
体として有用である。
　さらには、本発明の酸化物複合体をアルカリ処理すると、Ｎａ7（Ｈ3Ｏ）Ｎｂ6Ｏ19の
ようなＮａＮｂＯ3前駆体が容易に得られる。ここでＮａＮｂＯ3等の遷移金属酸アルカリ
金属塩は、強誘電材料として有用である。
【実施例】
【００２８】
　次に実施例を挙げて本発明を更に詳細に説明する。
【００２９】
実施例１
（１）メソポーラスシリカ（ＳＢＡ－１５）２．０ｇにＴａ（ＯＥｔ）5２．７０－６．
７６ｇを添加し、１２５℃でトルエン２００ｍＬ中で還流した。１００℃で乾燥後、空気
中、５００℃で５時間焼成した。
（２）得られた酸化物複合体のＩＣＰ発光分光分析結果を図１に示す。ＩＣＰ発光分光分
析は、ＩＣＰ－ｖｉｓにより、λ＞１００ｎｍの吸収を測定した。図１の結果より、メソ
ポーラスシリカの表面及び細孔内表面にＴａ2Ｏ5の存在が確認され、Ｔａ／Ｓｉ比が約０
．２で飽和することが判明した。また、得られた複合体のＸＰＳ分析結果を図２に示す。
ＸＰＳでも、ＩＣＰと同様の結果が得られた。
【００３０】
（３）得られた酸化物複合体のＵＶ－ｖｉｓスペクトルを図３に、図４にバンドギャップ
とＴａ／Ｓｉ比との関係を示す。
　図３及び図４から、原料メソポーラスシリカにはＵＶ－ｖｉｓの吸収がないのに対し遷
移金属酸化物（Ｔａ2Ｏ5）のバンドギャップに由来する吸収ピークが存在することがわか
る。
【００３１】
（４）図５に、酸化物複合体のＸＲＤパターンを示す。図５より、得られた酸化物複合体
は、アモルファス状態であることがわかる。
　さらに、得られた酸化物複合体を８００℃５時間加熱した後のＸＲＤパターンを図６に
示す。図６より、本発明の酸化物複合体は、８００℃に加熱してもアモルファス状態を維
持することが判明した。
【００３２】
（５）（水酸基量の測定）
　メソポーラスシリカの表面水酸基の定量は、室温で弱く相互作用したピリジンを赤外分
光法で観測することで行った。孤立した状態のシラノールのピークの減少と、相互作用を
したピリジンのピークの増加が一次の関係にあることを確認し、全シラノールを覆うのに
必要なピリジンの量で見積もった（J. N. Kondo, H. Yamazaki, A. Ishikawa, R. Osuga,
S. Takeo, T. Yokoi, S. Kikkawa, K. Teramura and T. Tanaka, "Nibikater tabtakyn o
xide on mesoporous silica substrate", ChemstrySelect, 1, 3124-3131(2016), DOI: 1
0.1002/slct.201600507.）。
　その結果、メソポーラスシリカＴａ2Ｏ5複合体の表面水酸基量は、基材であるメソポー
ラスシリカの表面水酸基量の４０質量％以上であることが判明した。
【００３３】
実施例２
　原料として、Ｎｂ（ＯＥｔ）5、Ｔｉ（ＯiＰｒ）4及びＺｒ（ＯiＰｒ）4を用い、実施
例１と同様にしてメソポーラスシリカ表面及び細孔内表面にアモルファス状態の遷移金属
酸化物が膜状に存在する複合体を製造した。
　図７に、Ｎｂ2Ｏ5複合体の小角ＸＲＤパターンを示し、図８に窒素吸着等温線を示す。
図７から、メソポーラスシリカ表面にＮｂ2Ｏ5が積層してもメソポーラスシリカに由来す
る二次元ヘキサゴナル構造の崩壊が起こっていないことがわかる。
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　図８より、相対圧０．６～０．８の立ち上がりに由来するメソポーラスシリカに存在す
る均一な大きさでシリンダー状の細孔が維持されていることが確認できる。
　図９に、Ｎｂ2Ｏ5複合体のＸＲＤパターンと、５００℃～１０００℃に加熱した後のＸ
ＲＤパターンを示す。図９よりＮｂ2Ｏ5複合体は、Ｎｂ2Ｏ5がアモルファス状態で存在し
、８００℃～９００℃までアモルファス状態を維持することがわかる。
　図１０に、Ｎｂ2Ｏ5複合体のＴＧ－ＤＴＡ分析結果を示す。図１０より、Ｎｂ2Ｏ5複合
体は、１０００℃付近まで結晶化しないことがわかる。
　図１１に、ＴｉＯ2複合体、図１２にＺｒＯ2複合体のＸＲＤパターンを示す。ＴｉＯ2

複合体及びＺｒＯ2複合体のいずれもアモルファス状態でメソポーラスシリカ表面に存在
することがわかる。
【００３４】
実施例３
【００３５】
【化１】

【００３６】
　Ｏ－キシレン１．５ｍＬに、アニリン１．０ｍｍｏｌ、ベンジルアルコール１．２ｍｍ
ｏｌを添加した。これにメソポーラスシリカ５０ｍｇ、Ｔａ2Ｏ5５０ｍｇ又は実施例１で
得たメソポーラス－Ｔａ2Ｏ5複合体５０ｍｇを添加し、１５５℃で２４時間加熱還流し、
Ｎ－ベンジルアニリンを得た。
【００３７】
実施例４
【００３８】
【化２】

【００３９】
　トルエン５ｍＬに、２－アミノフェネチルアルコール１．０ｍｍｏｌを添加した。これ
にメソポーラスシリカ５０ｍｇ、Ｔａ2Ｏ5５０ｍｇ又は実施例１で得たメソポーラスシリ
カ－Ｔａ2Ｏ5複合体５０ｍｇを添加し、２４時間加熱還流し、酸化的還元反応を行い、イ
ンドールを生成させた（副生物：インドリン）。
【００４０】
実施例５
【００４１】
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【００４２】
　トルエン５ｍＬに、ホルムアルデヒド２．０ｍｍｏｌ及びピネン１．０ｍｍｏｌを加え
た。これにメソポーラスシリカ５０ｍｇ、Ｔａ2Ｏ5５０ｍｇ又は実施例１で得られたメソ
ポーラスシリカ－Ｔａ2Ｏ5複合体５０ｍｇを添加し８０℃で１２時間反応させ、ノポール
を生成させた（副生物：リモネン及びカンフェン）。
【００４３】
　実施例３～５の反応結果を表１に示す。
【００４４】
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【表１】

【００４５】
実施例６
　実施例２で得られたメソポーラスシリカ－Ｎｂ2Ｏ5複合体（Ｎｂ2Ｏ5／ＳＢＡ－１５）
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０．２５ｇに、Ａｕドデカンチオール疎水コロイド（Ａｕの粒径３ｎｍ）０．００２５～
０．０２５ｇを加え、室温で１時間撹拌した。次いで、溶媒を蒸発させ、１２０℃で乾燥
した。次に３００℃に２時間加熱し、Ａｕナノ粒子担持Ｎｂ2Ｏ5／ＳＢＡ－１５を０．２
５１～０．２７５ｇ得た。得られた複合体（Ａｕ／Ｎｂ2Ｏ5／ＳＢＡ－１５）のＴＥＭ像
を図１３に示す。図１３には、メソポーラスシリカ－Ｎｂ2Ｏ5複合体（Ｎｂ2Ｏ5／ＳＢＡ
－１５）に代えて、メソポーラスＮｂ2Ｏ5／アモルファス水酸化ニオブ（ＪＲＣ－ＮＢＯ
－１）を用いて同様にＡｕを担持させた複合体（Ａｕ／ＪＲＣ－ＮＢＯ－１）のＴＥＭ像
も示した。
　図１３から明らかなように、Ａｕ／ＪＲＣ－ＮＢＯ－１では、金ナノ粒子が均一に分散
して担持されていなかったが、Ａｕ／Ｎｂ2Ｏ5／ＳＢＡ－１５では、メソポーラスシリカ
の細孔に存在するＮｂ2Ｏ5膜上に、金ナノ粒子が均一に分散している。
【００４６】
実施例７
　実施例６で得られた金ナノ粒子担持メソポーラスシリカ－Ｎｂ2Ｏ5複合体の触媒活性を
測定した。触媒０．１５ｇに空気５０ｍＬ／分供給して２５０℃で１時間前処理した。次
いで、１％ＣＯ／空気を５０ｍＬ／分供給し、ＣＯ2への変換を試みた。反応温度とＣＯ
からＣＯ2への変換率との関係を図１４に示す。
　図１４から明らかなように、Ａｕ／Ｎｂ2Ｏ5／ＳＢＡ－１５は、より低温でＣＯをＣＯ

2に変換でき、優れた触媒活性を示した。
【００４７】
実施例８
　実施例２で得られたメソポーラスシリカ－Ｎｂ2Ｏ5複合体をｐＨ１３の水酸化ナトリウ
ム水溶液で２４時間撹拌した。その結果、メソポーラスシリカは完全に溶解し、白色粉末
が沈殿した。
　得られた結晶をＸＲＤ解析したところ、得られた結晶はＮａ7（Ｈ3Ｏ）Ｎｂ6Ｏ19であ
った。この化合物は、加熱することにより容易に強誘電材料として有用なＮａＮｂＯ3に
変換できた。
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