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１．研究計画の概要 
本研究では、メソ多孔体の規則性ナノ空間

内で金属ナノクラスターを鋳型合成し、金属
クラスターとメソ多孔体の協奏機能により
新しい分子変換機能を創出することを目的
とする。本研究においては、メソ多孔体特有
の触媒反応を開発し、反応機構を解明する。
さらに、触媒中の貴金属を低減化あるいは卑
金属で代替することにより、貴金属使用量の
減少を試みる。また、メソ多孔体の内外表面
を選択有機修飾により明確に区別して、内外
表面が触媒反応に及ぼす影響を検討する。 
 
２．研究の進捗状況 
(1)メソポーラスシリカ内で鋳型合成した白
金ナノ粒子が、燃料電池用水素中の微量 CO
選択酸化（PROX）反応において、これまでに
ない触媒性能を示すことを明らかにした。す
なわち、メソポーラスシリカ FSM-16 に担持
した Pt ナノ粒子触媒では室温付近の低温域
でも CO 転化率および選択率がほぼ 100%にな
ることを見出した。また、この触媒は十分な
寿命を示すことも分かった。このように、転
化率・選択率・寿命ともに優れた PROX 触媒
の開発に成功した。さらに、1.8～7ナノメー
トル径の細孔をもつメソポーラスシリカを
用いて担体効果を比較した。その結果、細孔
径 4.0 ナノメートルの FSM-22 を担体に用い
た担持白金触媒が最も高い CO 転化率を示す
ことが分かった。さらに、この触媒は水蒸気
共存下でも高い CO 転化率を維持することを
見出した。従って、高活性・高選択性を維持
したまま白金使用量を 0.5～1 重量％まで減
少することが可能となった。次に、触媒反応

の機構について赤外分光法で詳細に検討し
た。その際、13CO、D2、

18O2などの同位体を用
いて生成物中の同位体を追跡した。その結果、
酸素は担体上に、水素は Pt 上にそれぞれサ
イト選択的に解離吸着し、H が担体表面上に
移動して活性な表面 OHとなって COを攻撃す
ることが分かった。このように、金属と担体
の協奏機能に基づく新しい反応機構を解明
することができた。 
(2)メソポーラスシリカの内外表面の区別法
として、表面の水酸基をシリル化する方法を
検討した。トリメチルシリルトリフラートを
用いて、内外表面ともに修飾された試料とと
もに、外部表面のみを修飾した試料を得た。
構造解析は、元素分析、FT-IR、NMR、XRD、
窒素吸着により詳細に検討した。その結果、
内外修飾メソポーラスシリカでは表面シラ
ノール基の 40%がトリメチルシリル基で修飾
されることが分かった。また、XRD と窒素吸
着から比表面積と細孔径は減少し、細孔壁は
厚くなった。一方、外表面修飾試料では、XRD
および窒素吸着による未修飾メソポーラス
シリカとの差異は確認されなかった。以上の
結果から、トリメチルシリルトリフラートを
用いて、外部表面のみを選択的に修飾する手
法の開発に成功した。 
 
３．現在までの達成度 
②おおむね順調に進展している。 
メソ多孔体特有の触媒反応開発では、燃料
電池を実用化する上で重要な反応である
PROX 反応（CO 改質反応）において、これま
でで最も活性・選択性の高い触媒を開発する
ことができた。さらに、貴金属の白金使用量
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を 5wt%から 0.5wt%に大幅削減することにも
成功した。機構研究において、触媒性能がメ
ソポーラスシリカの表面水酸基の特異な反
応性に基づくことを初めて明らかにした。さ
らに、内外表面の区別も達成していることか
ら研究は進展している。しかし、貴金属使用
は削減したが卑金属代替は達成していない
ので、おおむね順調とした。 
 
４．今後の研究の推進方策 
(1)メソ多孔体と金属クラスターによる新た
な協奏機能発現をめざして、さらに鋭意研究
を進める。白金以外の金属として、粒子サイ
ズ効果が注目されている金クラスターをメ
ソポーラスシリカ内に固定化して CO 酸化触
媒特性を検討する。また、貴金属使用量の減
少をめざし元素戦略の考えに基づきコバル
ト、鉄などを使用する。例えば、ペロブスカ
イト構造をもつコバルト酸化物をメソ多孔
体中に高分散させ、酸化反応に対する触媒能
を調べる。メソポーラスシリカ以外の多孔体
として、有機基をもつ有機－無機メソポーラ
スシリカおよびメソポーラス炭素を担体に
用いて、反応活性・選択性に対する有機基の
効果、疎水性・親水性の効果を検討する。 
(2)外部表面を選択修飾したメソ多孔体
を用いて、細孔内表面が触媒作用に及ぼ
す影響を調べるとともに、新しい反応性
の開発を行う。具体的には、外部表面の
OH 基を選択修飾したメソポーラスシリ
カを担体として白金触媒による CO 酸化
反応などを行い、内外表面 OH 基が活性
に与える効果を検討する。 
 
５. 代表的な研究成果 
（研究代表者、研究分担者及び連携研究者に
は下線） 
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