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研究成果の概要（和文）：結晶性のミクロ多孔質材料であるゼオライトの合成には、水熱合成法が広く用いら
れ、得られるゼオライトは触媒、吸着剤、イオン交換剤などとして広く工業的に用いられている。しかしなが
ら、その合成には課題も未だ多く、本研究では、主にゼオライト合成における高コスト原料（有機構造規定剤、
Ｏｒｇａｎｉｃ　Ｓｔｒｕｃｔｕｒｅ－ｄｉｒｅｃｔｉｎｇ　Ａｇｅｎｔ、ＯＳＤＡ）や長時間の合成時間とい
った、工業化の際に大きな障壁となる各課題について検討を行い、ＯＳＤＡを用いない合成法、より安価な
ＯＳＤＡを用いた合成法、高速合成法などを開発した。

研究成果の概要（英文）：For synthesizing zeolite, a crystalline microporous material, hydrothermal 
synthesis has been widely used, and the obtained zeolite is widely utilized industrially as 
catalysts, adsorbents, ion exchangers, and so on. However, there are still many obstacles  for 
synthesizing zeolites in industry, for example, high cost raw materials (organic structure directing
 agent, OSDA) and long synthesis time. In this research, we investigated each problem as a barrier 
for industrial production and developed several methods such as OSDA-free, OSDA-replacement, and 
ultra-fast synthesis methods.

研究分野：化学工学
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１．研究開始当初の背景 
ゼオライトとは分子サイズの空間をその構
造中に内包するアルミノ珪酸塩の総称であ
る。そのユニークな構造のため、触媒、吸着
剤、イオン交換剤として幅広く利用されてい
る。高機能性のゼオライトに限っても、現在、
毎年数十万トンのゼオライトが全世界で製
造され、市場規模は素材レベルで数百億円で
ある。ゼオライトは現代社会を支える「基幹
材料」である。特定のゼオライトを合成する
ためには有機構造規定剤(OSDA)が不可欠で
あること、ゼオライト合成には数時間から数
日・数週間を要することがゼオライト合成の
常識であった。これに対し、我々はシード結
晶を添加することで有機構造規定剤を用い
ずに十種類以上のゼオライトを合成するこ
とに成功した。また伝熱性に優れたチューブ
型リアクターを用い、シード結晶を添加する
ことで、数分から十数分で合成を完了できる
ことを明らかにした。これらの研究成果は 20
世紀半ば以来綿々と続いてきたゼオライト
合成法・製造法を根本から革新するものであ
る。 
 
 
２．研究の目的 
ゼオライトの合成法および製造法の革新を
目的として、 
1) OSDAフリー合成法の更なる展開 
2) よりシンプルな OSDAへの置換 
3) 高速合成法の機構解明に基づく新規合成
法の開発 
4) 連続式管型反応器を用いた流通合成法へ
の展開 
について、本研究で検討を進める。 
 
 
３．研究の方法 
アルミノシリケート系において確立された
OSDA フリー合成法をその他の実用的なシリ
ケートゼオライトへ展開させる。また、現実
のゼオライト合成においては完全な OSDA フ
リー化でなくても、シンプルな OSDA に置換
することができれば、実用化に向けた貢献は
大きい。そこでシード結晶を用いることでシ
ンプルな OSDA への置換を狙う。高速合成法
については、昇温速度ならびにシード添加の
影響を詳細に検討し、これを踏まえて同法の
適用範囲の拡大を狙う。最終的にはこれらを
組み合わせて、ゼオライトのシンプルかつ高
速な連続合成法を確立する。 
 
 
４．研究成果 
26 年度はよりシンプルな OSDA に置換したゼ
オライト合成法の開発に注力した。OSDA を単
純な有機物に転換することができれば、実用
化に向けた大きな貢献となるケースが多い。
そこで本研究では、これまでに研究に基づき
シード結晶を用いることで合成的な OSDA 置

換による合成法の開発検討を行った。その結
果、2 種類のゼオライトに対して、より安価
な OSDA を用いても合成可能であることを見
出した。 
 
２７年度では、新規合成をより効率よく達成
するためのゼオライト形成メカニズムのよ
り深い理解と、合成条件探索や得られるゼオ
ライトについての性能予測を助ける理論計
算を主に検討した。具体的な成果として、Ｏ
ＳＤＡフリー合成も達成されている＊ＢＥＡ
型ゼオライトをモデル材料として、種々の分
析を駆使することにより、その形成過程を詳
細に調べ、合成原料中における相互作用につ
いての新たな知見を得た。更に、アルミニウ
ムの骨格内位置について、理論計算を用いる
ことにより構造安定性についての、網羅的か
つ系統だった検討を行った。また、理論計算
と実験を組み合わせることにより、既知のゼ
オライトとメソポーラスシリカの中間的な
細孔径を持つ新たなシリカ多孔体の合成に
も成功している。これらの成果は、ゼオライ
トやゼオライト類縁の多孔性材料合成にお
いて、貴重な知見を与えることで合成条件探
索のための指針を提示することで、今後の研
究開発を加速させることができると考えて
いる。 
 
２８年度では、主に、ＯＳＤＡを全く用いな
いＯＳＤＡフリー法のみではなく、工業的に
許容しうるコストのＯＳＤＡを用いること
により、ＯＳＤＡフリー法では合成が困難な
ゼオライトや、形態制御を達成した。具体的
には、テトラエチルアンモニウムカチオン
（ＴＥＡ+）を用いたＭＳＥ型アルミノシリケ
ートゼオライトの合成を達成した。ＭＳＥ型
ゼオライトは、触媒としての応用が強く期待
されながらも、合成に高価で複雑なＯＳＤＡ
を必要とし、合成日数も長いゼオライトであ
った。また、そのＯＳＤＡフリー合成は我々
により報告されているが、収率が低いという
課題が残されていた。これに対して、今回開
発したＴＥＡを用いた合成法では高い収率
と短い合成時間を両立することに成功して
いる。さらに、シンプルな２価のＯＳＤＡを
用いることによるゼオライトの形態制御、Ｏ
ＳＤＡフリー法の亜鉛含有ゼオライトへの
展開、ゼオライト合成におけるアルカリ金属
カチオンの役割の詳細な理解、といった成果
があった。 
 
最終年度である２９年度では、次の成果を検
討した。１）ボロシリケートおよびジンコシ
リケートゼオライトへ展開。２）複雑な有機
構造規定剤をシンプルなものへ置き換える
新規合成法の開発。３）ゼオライトの高速合
成法の開発。本年度は新たにＣＯＮ型ゼオラ
イトについて新規合成法を開発した。CON 型
ゼオライトはこれまで複雑な有機構造規定
剤を必要としていたが、TEA+を用いても合成



可能であることを見い出した。この他、ＭＯ
Ｒ型やＥＲＩ型といったゼオライトの高速
合成、ＭＯＲ型、＊ＢＥＡ型、ＭＦＩ型、Ｃ
ＨＡ型などのジンコシリケートゼオライト
合成を達成している。特に、ＣＨＡ型ゼオラ
イトははじめてジンコシリケートとして得
られ、特異なイオン交換特性も見出された。
今後のさらなる応用展開が期待される。 
本研究により、種結晶添加法の汎用性が示さ
れ、新規ゼオライト合成法として確立すると
ともに、多くの新規組成、特異な性能を持つ
ゼオライトを得ることができたと考えてい
る。 
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