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§１．研究成果の概要 

 

 本研究の目的は、分子状酸素を用いてメタンを部分酸化し、メタノールやホルムアルデヒドを生

成する革新的な触媒技術を開発することにある。選択酸化反応における主要な課題は酸素の有

効利用である。つまり、コストがかかりまた非効率な犠牲還元剤を用いることなく、酸素分子の酸素

原子両方を使うことが望ましい。メタン変換の場合では、さらなる問題として逐次酸化がある。メタン

は目的生成物よりも反応性が乏しいため、 逐次酸化が起きやすく、目的生成物の選択性が低くな

ってしまう。これらの課題を解決するために、本研究では、酸素有効利用の課題に取り組み、酸素

原子シャトルを開発した。以下に、2019年度の研究成果まとめを示す。 

 

1) 酸素原子シャトル（NO/O2）反応条件下において、貴金属や卑貴金属および合金触媒を中心

に様々な担体を用いて高活性担持触媒の探索を広範囲にわたって行った。その結果、白金

微粒子を TiO2や Y2O3のような塩基性担体に担持させた触媒が最も高活性を示すことを見出

した。 

2) 低メタン転化率（～0.1％）ではあるが、メタンの酸化反応により高選択率（≦70%）でジメチルエ

ーテル（DME）を一段で得る（>100μmol/g/h）結果を初めて得た。DME 生成は NO/O2 酸化

剤存在下、担持金属触媒上でのみ観測された。一方で、O2 酸化剤のみを用いた反応では

DME生成は見られず、生成物としてCO2のみが確認された。このことから、本研究で提案して

いる酸素原子シャトルの有用性が示された。 

3) 300℃以下の低温領域において初めて、分子状酸素を酸化剤として用いることでメタンからホ

ルムアルデヒドを生成する結果を得た。この結果は、NO/O2酸化剤存在下において担持金属

リン酸塩触媒を用いた場合に顕著に観測され、上記の結果と同様に、O2 酸化剤のみの場合

ではホルムアルデヒド生成は見られず、低温領域における酸素原子シャトルの有用性が示さ

れた。 
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【JST 追記】 

尚、当該研究課題は 2019年度終了のため、最終年度の年次報告書を最後の報告書とす

る。 


