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1.研究実施の概要 

 ナノレベルで物質を精緻に組成構造制御することは、次世代材料の開発における重要な

課題である。特にナノ空間材料は、応用面での期待が高い。しかし、ナノ構造に起因する

機能発現の例は少なく、精密な組成構造制御の観点からみると現状では不十分で、基礎的

検討をふまえた実用レベルに向けての展開が望まれている。 

 本研究では、組成構造が精密に制御された新規ナノ空間の創製を目指す。同時に電子顕

微鏡学や中性子線回折法に基づく構造解析を基に、構造機能相関を調べることを目的とす

る。合成・構造評価・応用研究の研究参加者が相互協力できる体制を整え、資源・エネル

ギー・環境の諸条件を考慮したナノ空間材料の設計を基本構想とする。計画推進にあたっ

て無機有機ナノ構造体の合成とこれを出発物質に用いたナノ空間創製を第一目的とするが、

触媒応用を含む様々な実用展開も企図している。 

 組成・構造が良く制御されたナノ空間の創製は、ナノテクノロジーの中核技術の一つと

位置づけられる。学術のみならず産業応用からも、新物質・新技術獲得のインパクトは極

めて大きい。ナノ空間創製技術で世界をリードし、日本の研究推進力を最高水準に維持す

る。 

 本構想推進により、無機・有機・高分子・セラミックス・金属等の従来の枠組みを超え

て、ナノ空間創製の立場から統一した材料設計の方法論を構築することにも繋がるもので

ある。資源･エネルギー的に実用材料へ展開しやすい無機系および無機有機ナノ複合材料

を主なターゲットにしており、様々な応用分野が考えられ、新産業を生み出す原動力の一

つにもなり得る。若手研究者の育成も強く意識し、事業団雇用研究員を可能な範囲で採用

し、次世代の多孔体研究を担う幅広い視野と強い関心をもつ創造性豊かな研究者を育成し

たい。 

 既にケイ酸塩系、メソポーラス有機シリカ系、錯体系、金属・合金系などで新物質を見

出しつつあり、構造解析も併せて進行中である。さらにメソポーラス有機シリカ系では内

部空間の修飾により新たな触媒反応を見出しつつあり、今後さらに環境触媒への展開を目

指してた研究展開を図る予定である。 

 



2.研究実施内容 

1）合成の進展 

本プロジェクトの根幹は新ナノ空間材料の新規合成、発見であり、種々のアプローチで

合成を試みており、いくつかの萌芽を見出してきている。以下に最近の展開を中心に簡単

に記す。様々な集合構造を有する界面活性剤とカネマイトとの反応生成物の構造評価によ

り、カネマイトから誘導されるシリカ有機メソ構造体の生成機構を解明した。（黒田・木

村ら）有機修飾技術を利用した骨格構造保持に関する研究では、層内縮合を抑制するため

の有機ジクロロシランを用いたキャッピングを提案した。この反応により、カネマイトの

構造ユニットを比較的多く保持したメソポーラスシリカの合成に成功した。（黒田・木村

ら）またNaを全く含まないメソポーラスシリカの合成では、種々のNa含量の試料との物性

比較から、本系の特異性を明らかにしていくことにしている。（菊地・松方ら）一方、ケ

イ酸塩構造がrigidな層状ケイ酸塩オクトシリケート層間のアルコキシシリル基による修

飾とその構造、またその後の加水分解による三次元化についても新たな知見を得た。（黒

田ら）さらに、新たなビルディングユニットを考案し、-SiCH2Si-ユニットを有するカゴ

型6量体の選択的合成に成功した。（黒田ら）またメソポーラスNiCo合金の合成に成功し

た。（黒田ら） 

細孔壁内でフェニレン基が規則的に配列した特異な結晶状の周期構造を形成するメソポ

ーラスベンゼンシリカ（Ph-HMM）の細孔壁を設計可能な反応場と捉え、そこへ触媒機能や

化学修飾の基点となる官能基(-NH2)を導入することで機能付与を目指している。NH2-Ph-

HMMはメソ構造と細孔壁の周期構造を保持しつつ、約25%の架橋フェニレン基にアミノ基が

導入された。NH2-Ph-HMMを用いてKnoevenagel縮合反応を行った結果、NH2-Ph-HMMが塩基

触媒として機能することを示した。（稲垣ら）また(HO)2OPCH2PO(OH)2およびAlCl3を用い

てmesoporous aluminum organodiphosphonates (AOPs)の合成にも成功し、メソポーラス

有機シリカのリン系へ拡張可能であることを明らかにした。（木村） 

金属錯体の高次設計による多孔性物質の創製研究では、よりゲスト分子にフィットした

多孔質空間の実現を目的として、ジカルボン酸系配位子、ピラー配位子と金属イオンから

成るピラードレイヤー型配位高分子の合理的合成法の確立、機能評価及びピラー配位子に

よるマイクロ孔のサイズ及び集積構造の制御を検討している。有機ピラー配位子の官能基

が異なることで異なる吸着現象を示すことを見出し、高選択的な吸着能発現に向けた分子

設計に関する知見が得られた。（北川ら） 

2）構造評価の進展 

 MCM-48に比べ大きな格子定数を有するメソポーラスシリカFDU-5（Ia3d 構造）の三次

元構造を、電子線結晶学を駆使して明らかにした。HRTEM 像から得られた静電ポテンシャ

ルマップと、吸着データからの細孔容量、壁を構成するシリカの密度からthreshold 

valueを決め、FDU-5の三次元細孔構造を明らかにした。Ia3d 構造が有する二つのチャネ

ルシステムを連結するcomplementary pore(17Å)の存在を示した。（寺崎、阪本ら）さら

に吸着データを使用することなく、純粋に電子線結晶学的に構造決定する可能性について



も現在検討中である。（寺崎、大砂ら） 

3）機能発現について 

 糖類の加水分解のモデル反応として二糖類のスクロース（ショ糖）の加水分解反応を行

った。スルホン酸基をもつ有機シリカは約3 nmの均一細孔径をもつので、分子サイズを考

慮するとスクロースは細孔内に取り込まれ、酸点による加水分解が進行すると期待される。

フェニレン架橋スルホン化メソ細孔シリカ（SO3H-Ph-HMM）が、アンバーリストやナフィ

オンよりも高い触媒活性を示すことが分かった。特に、これまで固体酸で最高活性を示す

と報告されているアンバーリストよりも高い触媒活性を示していることは興味深く、酸触

媒として高い機能をもつことが明らかとなった。興味深いことに、0.5 nmのミクロ細孔を

もつHZSM-5では反応が全く進行しない。この結果は、嵩高いスクロース分子がミクロ細孔

内に進入できないという形状選択性を明確に示している。（福岡ら） 

 以上、合成・構造解析・機能発現の面で著しく進捗をみたが、今後相互の連携を更に強

化した取り組みを行っていく予定である。 
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