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論文審査の要旨（2000 字程度） 

本論文は「第 4周期および第 11 族遷移金属サブナノ粒子の精密合成と反応性探索」と題し、和文で書
かれており、６章で構成されている。 
 
第１章「サブナノ粒子の物性と反応性」では、サブナノ粒子特有の反応性や合金化による特性につ

いてまとめている。初めに、物質のサイズをサブナノ粒子まで小さくすることで、物性や反応性が大
きく変化し、それらが粒子の核数に依存すること、次に、異種金属を混ぜ合わせることで、異種金属
界面における活性化効果が発現し、それぞれの単一元素には見られないような性質が現れることを詳
しく解説している。さらに、本論文で採用したデンドリマーの特徴や、これを鋳型としたサブナノ粒
子の精密合成法について概説している。 
 第２章「Au-Ag-Cu合金サブナノ粒子の触媒特性」では、第 11族元素である Au、Ag、Cu を採用し、
それらから構成される一元素系から最大三元素系のサブナノ粒子の合成について述べている。これら
をシクロヘキセンの酸化反応触媒として応用することで、触媒活性について粒子のミクロ化と合金化
それぞれの効果に着目して評価している。Cu の触媒サイズをバルクからサブナノ粒子まで小さくする
ことで活性が格段に向上することを示している。続いて、Au や Agとの合金化で、粒子の触媒活性を協
奏的に増幅させ、従来触媒を大きく上回る反応性を発現させることに成功している。Au-Ag-Cu 合金サ
ブナノ触媒が非常に穏和な条件で、比較的不安定で高エネルギー物質であるヒドロペルオキシド体の
高選択的合成を実現させたことは特筆すべきことである。 
 第３章「3d 金属サブナノ粒子の物性と反応性」では、Ti から Zn まで計９種類の第４周期元素のそ
れぞれの単元素サブナノ粒子につて、デンドリマーに対する錯形成および粒子生成の条件を揃えた合
成に成功している。UV-vis測定や XAFS 測定、XPS測定を用いた多角的な計測により、生成粒子の大気
下における安定酸化状態について評価している。合わせて COによる昇温還元測定から、サブナノ粒子
特有の被還元特性を明らかにして、サブナノ粒子が持つ反応性について詳細に議論している。これら
の結果をまとめて、第４周期元素で構成される単元素サブナノ粒子の酸化還元特性の族依存性を明ら
かにしている。 
 第４章「Ni サブナノ粒子を触媒とする温室効果ガス変換反応」では、４種類の核数から構成され Ni
サブナノ粒子の合成し、メタンのドライリフォーミング反応の触媒として応用している。Ni サブナノ
粒子触媒の反応活性とサイズ-核数依存性について評価している。Ni触媒のサイズをバルクからナノ粒
子、さらにサブナノ粒子の 28 ニッケル原子含む Ni28サブナノ粒子まで小さくすると、触媒活性が飛躍
的に増加することを発見している。反応開始温度や転化率の評価から、Ni28を触媒として用いたメタン
のドライリフォーミング反応は、熱力学的平衡状態に近い状態で、結果的に活性化エネルギーがほぼ
ゼロの状態（1 kcal mol‒1未満）で進行することが見出されている。律速過程のメタンの分解に有効な
活性サイトに Ni28表面が覆われていることを理論計算と STEMから明らかにしている。 
 第５章「Co サブナノ粒子を触媒としたカーボンナノチューブ合成」では、Co60 サブナノ粒子を触媒
としたカーボンナノチューブ合成を達成している。温度、時間など合成条件を詳細に系統的に検討し、
従来より細い直径約１nmの超極細カーボンナノチューブの単一合成に成功している。 
第６章「総括」では、本論文を総括し、今後の展望について述べている。 
以上を要するに、本論文では第4周期および第11族遷移金属サブナノ粒子の精密合成を系統的に達成

し、サブナノ合金粒子特有の反応性や特性を見出しており、理学上貢献するところが大きい。よって
本論文は博士(理学)の学位論文として十分な価値があるものと認められる。 
注意：「論文審査の要旨及び審査員」は、東工大リサーチリポジトリ（T2R2）にてインターネット公表されますので、公表可能な範囲の内容

で作成してください。 
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