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研究成果の概要（和文）：研究の端緒となったNi-Al系ナノクラスターの合成法がLi-Al、Co-Zn、Zn-Al系水酸化
物クラスターおよびハイブリッド系金属水酸化物塩の合成にも拡張可能であることを明らかにした。粒子の形成
メカニズムのみならずその応用展開にも注力し、特に、得られた材料がナノ塩基触媒材料および光触媒材料とし
て高い活性を示すことを見出した。さらに、水酸化物ナノクラスターを前駆体として利用することで、規則配列
メソポーラス薄膜やマイクロ粒子の合成にも成功した。これにより結晶性、メソ構造特性、マクロ構造特性（粒
径・形状）が制御された機能性材料群を大量に合成する汎用的な手法が確立できたと考える。

研究成果の概要（英文）：A novel and versatile strategy to synthesize Li-Al, Co-Al, Zn-Al as well as 
Ni-Al hydroxide nanoclusters were successfully demonstrated. The synthesis route was found to be 
applicable to various types of layered metal hydroxide salts.These achievements are based on the 
insights on the formation mechanism of hydroxide nanoclusters elucidated in the first year of the 
present project. Additionally, application aspects of hydroxide nanoclusters, especially, basic- and
 photo-catalytic activities, were developed towards the construction of novel green processes. Thus 
obtained hydroxides nanoclusters were also found to be able to work as nano-building blocks to form 
thin films and microparticles with well defined mesostructures. In summary, the present research has
 successfully established a versatile and simple method to access to a novel family of functional 
(catalytic active and adsorptive) crystalline materials with controllable meso and macro 
architectures. 

研究分野：無機材料科学
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１．研究開始当初の背景 

 水は究極の低環境負荷溶媒であり、水中で
進行する有機合成反応の開発および水中で
失活しない触媒の創成が求められている。層
状複水酸化物（LDH）は水溶液中で作製可
能な環境材料であり、その水酸化物シート
上に塩基点を有する。平滑な結晶表面は化
学反応に関与する分子を水素結合的に強く
吸着し、なおかつその表面活性は水により
被毒しない。このため、グリーンプロセス
の開発に向けて LDH は有望かつ希有な固
体塩基材料として注目されている。一方で、
LDH 材料をはじめとした水酸化物結晶の
形態は、長手方向の大きさが数百 nm~数 μm
の粗大な異方性結晶（チューブやプレート）
にほぼ限られ、応用上重要なナノ材料（と
りわけナノ粒子分散溶液）を簡便な手法で
自在に合成することは困難であった。 
 
 
２．研究の目的 

本研究では、従来手法による合成が困難な
「水中に安定に分散する極めて微小な LDH
結晶（層状複水酸化物ナノクラスターと定
義）」を合成し、それにより可能となる応用
を提案すること目的とした。複水酸化物ナノ
クラスターの合成プロセス開発およびその
メカニズムの解明といった基礎科学的な研
究項目に加えて、ナノ構造特性および水中で
の分散安定性を生かしたグリーンプロセス
応用を開拓した。 
 
 
３．研究の方法 

上記研究目標の達成に向けて下記の 4項目
に取り組んだ。 
① LDH ナノクラスターの形成過程の解明/
サイズ形状制御 

② 組成系の拡張 
③ グリーンプロセスへの応用（環境触媒） 
④ LDH ナノクラスターからのナノ/マクロ
構造体作製（ナノビルディングユニット
としての利用） 

 
 
４．研究成果 

LDH ナノクラスターの形成過程はその場
観察測定を含む各種測定により解明した。ま
た、出発組成により粒子のサイズ制御が可能
であることを見出した。これらの研究成果は、
2 本の論文誌として既に発表している（ACS 
Nano, 10, 5550-5559, 2016; J. Asian Ceramic 
Soc., 5, 466-471, 2017）。 
研究の端緒となった、Ni-Al系のみならず、

Li-Al系、Co-Al系、Zn-Al系に組成系を拡張
するとともに、複水酸化物以外のハイブリッ
ド系層状金属塩にも本合成手法を拡張する
ことにも成功した。これらの成果に関しては

は現在論文執筆中でる。 
 得られた層状水酸化物ナノクラスターが
有望な固体塩基であることを二酸化炭素の
光還元反応に対して実証した。既存 LDH 材
料の 7倍に上る高い触媒活性を報告している
（J. Mater Chem A, in Press.）また、バイオデ
ィーゼル燃料の合成触媒としての応用に関
する研究成果に関しては現在論文執筆中で
ある。 
 水酸化物ナノクラスターの分散液をナノビ
ルディングブロックとして利用することで、
規則的な細孔を有するメソポーラス薄膜の
合成と極めて高いキャパシタ特性を報告し
た（Chem. Mater., 28(16), 5606-5610, 2016）。
さらに、水酸化物ナノビルディングブロック
からのエアロゾルデポジッション法による
メソポーラスマイクロ粒子の合成にも成功
した。この研究成果に関する論文は現在投稿
中である。 
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