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１．概要１．概要１．概要１．概要  
 我々は、制御されたナノ空間構造を有するメソポーラス有機シリカを利用して酵素を

模倣した触媒系の構築に挑戦している。今回、メソポーラス有機シリカ上に固定化した

金属種の透過法 XAFS 測定を行った。その結果、各試料について良好な XAFS スペクト

ルを得た。例えば、Ru 錯体を近接固定化したメソポーラス有機シリカの酸素発生触媒反

応前後の XAFS スペクトルから、触媒反応の前後で触媒構造が著しく変化していること

が判明した。  
 
 We have been challenging enzyme-mimic catalyst systems by using periodic mesoporous 
organosilica. We conducted transmittance XAFS measurements on metal species immobilized 
on periodic mesoporous organosilica and obtained good quality of XAFS data. As an example, 
the XAFS spectra of the Ru-immobilized before and after the oxygen evolving catalytic 
reaction revealed the structural change of the Ru species during the catalytic reaction.    
 
 
 
２．背景と目的２．背景と目的２．背景と目的２．背景と目的     
 CO2, H2O, N2などの身近に豊富に存在する小分子を燃料・資源に変換する触媒の開発は、化石資源

依存からの脱却を図る人類存亡を賭けた重要な技術課題である。しかし、これらの小分子は安定であ

り、温和な条件での化学変換は困難とされている。申請者らは、これらの反応を常温・常圧で司る生

体（酵素、光合成）機能に学び、その高度な仕組みのエッセンスを、制御されたナノ空間構造を有す

るメソポーラス有機シリカを利用して酵素を模倣した触媒系の構築に挑戦している。 
 
３．実験内容（試料、実験方法、解析方法の説３．実験内容（試料、実験方法、解析方法の説３．実験内容（試料、実験方法、解析方法の説３．実験内容（試料、実験方法、解析方法の説明）明）明）明）  

 試料： メソポーラス有機シリカ上に固定化した金属種（粉末）（例として図 1） 

実験方法：透過法 XAFS (EXAFS および XANES スペクトル); クライオスタット利用（BL11のみ） 

[Ir-L3 (11.2 keV), Cu-K (9.0 keV), Fe-K (7.1 keV), Ru-K (22.1 keV)] 

 解析方法：ソフトウェアREXを利用 
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図1：Ru錯体を近接固定化したメソポーラス有機シリカと酸素発生触媒系への応用 
 
４．実験結果と考察４．実験結果と考察４．実験結果と考察４．実験結果と考察  
 各試料について良好な XAFS スペクトルを得た。例えば、図 1 に示した Ru 錯体を近接固定化した

メソポーラス有機シリカの酸素発生触媒反応前後の XAFS スペクトルを図 2に示す。この試料の場合、

触媒反応の前後で触媒構造が著しく変化していることが判明した。詳細な構造解析を行い、より安定

な触媒の設計に反映させた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
    図２：Ru錯体を近接固定化したメソポーラス有機シリカの酸素発生触媒反応前後のXAFSスペクトル 
 
５．今後の課題５．今後の課題５．今後の課題５．今後の課題  
 今回得られた各種触媒構造を踏まえて、高性能な触媒を設計・開発し、今後の測定試料とする。反

応系によっては、反応系中の触媒種のその場観察が重要となるので、測定セルの設計と導入が課題で

ある。 
 
６．参考文献６．参考文献６．参考文献６．参考文献 
 M. Waki, N. Mizoshita, T. Tani and S. Inagaki, “Periodic Mesoporous Organosilica Derivatives Bearing a 

High Densityof Metal Complexes on Pore Surfaces", Angew. Chem. Int. Ed. 2011, 50, 11667. 
 Inagaki, S; Guan, S; Fukushima, Y; et al. "Novel mesoporous materials with a uniform distribution of 

organic groups and inorganic oxide in their frameworks", J. Am. Chem. Soc. 1999, 121, 9611 
 
７．論文発表・特許７．論文発表・特許７．論文発表・特許７．論文発表・特許 
    前川 佳史・後藤 康友・石戸 信広・原 賢二・田 旺帝・福岡 淳・稲垣 伸二“メソポーラス有機

シリカに固定したイリジウム錯体による触媒的直接 C-Hホウ素化”, O1-05, 第 60 回有機金属化学討

論会, 2013年 9月 12-14 日, 東京 
 
８．キーワード８．キーワード８．キーワード８．キーワード 
 
  XAFS、触媒、メソポーラス有機シリカ 
 
９．研究成果公開について９．研究成果公開について９．研究成果公開について９．研究成果公開について 

 
  論文（査読付）発表の報告論文（査読付）発表の報告論文（査読付）発表の報告論文（査読付）発表の報告                （報告時期：（報告時期：（報告時期：（報告時期：            2016    年年年年    3    月）月）月）月） 
 

 


