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§２．研究実施の概要  

 

本研究では、計算化学を駆使してメタン酸化触媒の開発と触媒設計技術の創成を行う。これまで

に実験研究から金属種や細孔サイズの反応性への関連は指摘されてきたがその理由は深く解明

されていなかった。そこで、本年度は金属ゼオライト触媒に着目し、単核金属種 1)の違いによるメタ

ン活性化能を理論的に調べ、ついで細孔サイズによる影響について、考察した。理論計算にはバ

ルクとしての性質を理解するために周期的境界条件を設定し、密度汎関数理論を用いて量子化

学計算を実行した（図１）。とくに、メタンのような無極性物質を取り扱うために分散力補正を行い、メ

タンと活性点近傍の相互作用を詳細に調査

した。                                                

 金属種 1)の比較から、メタンとの反応性は

Co, Ni, Fe, Cuの順に大きくなり、メタノール

収率は Fe, Co, Ni, Cuの順となることが明ら

かとなった（表 1）。さらにゼオライト骨格は

C-H結合開裂を促進し、メタノール生成比を

向上させることが分かった。 

また、細孔サイズの考察から、細孔径が小さいほど構造の歪みが大きく、架橋酸素の結合角が減

少することが分かった。この構造的歪みとメタン C—H結合解離の活性化エネルギーは相関し、実

験結果をうまく説明することができた(図２)。本理論研究からの分子論アプローチは、遷移状態の

構造と分子軌道の寄与からゼオライト触媒によるメタン活性化能を明らかにした。 
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