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High-entropy oxides (HEOs) which are complex oxides containing five or more metal cations 
at around the same molar ratio in a single phase have attracted much attention because of their 
unique chemical and physical properties, for example, thermoelectric and dielectric properties. 
Although HEO nanoparticles (NPs) are considered to be a new class of materials such as catalysts, 
the syntheses of HEO NPs have not been well developed because it is difficult to homogeneously 
mix diverse elements with nano-sized crystals. 

Here, we succeeded for the first time in synthesizing HEO NPs consisting of nine 3d transition 
elements (Sc, Ti, V, Mn, Fe, Co, Ni, Cu, and Zn) by supercritical water in a flow reactor. The 
formation of a single phase of complex oxide homogeneously consisting of all the nine elements 
was confirmed by scanning transmission electron microscopy (STEM) and energy dispersive X-
ray spectroscopy (EDS). X-ray diffraction (XRD) analysis revealed that all the nine 3d transition 
metals formed a solid-solution spinel structure, which is the same as Fe3O4, at equimolar amounts. 
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近年、等モル組成程度で単一の結晶構造内に 5 つ以上の金属元素が均一に混ざった酸

化物はハイエントロピー酸化物(HEO)と呼ばれ、熱電特性や誘電特性など化学的、物理
的に特異な物性を示すことで注目を集めている。HEO をナノサイズ化することで、新
規触媒をはじめとして新たな材料の開発が期待されるが、HEO ナノ粒子(NPs)は、多様
な元素を均一に混合しつつ、粒径をナノサイズで維持することが困難であるため合成法
が確立していない。 
我々は超臨界水を用いた流通式合成法に着目し、3d 金属元素 9 種(Sc, Ti, V, Mn, Fe, Co, 

Ni, Cu, Zn)を用いた HEO NPs の合成に初めて成功した。走査透過型電子顕微鏡観察お
よびエネルギー分散型
X 線分光法により全 9
元素が単一の結晶相内
に均質に分布すること
が確認され、X 線回折分
析により 3d 遷移金属全
9 種が等モル程度で固
溶した場合、Fe3O4と同
様に、スピネル構造を有
することが明らかとな
った(Figure)。 
 

                

 

Figure: Powder XRD pattern of 3d HEO NPs 

A202-2pm-03 日本化学会 第102春季年会 (2022)

© The Chemical Society of Japan - A202-2pm-03 -


