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§１．研究成果の概要 

 

メカノケミカル法で調製した Ce 導入 MFI 型ゼオライトに Pd を担持した触媒が 100-400 度でも

C2 生成活性を示し、この温度が H2-TPR における Ce の還元温度とよく一致することを明らかにし

た。各種解析から、Ce-MFI 中には含浸法では構築できない高分散 Ce 種が存在し、これが Pd と

相互作用して低温 C2 生成活性を発現することが示唆された。また、第一原理計算の結果から、

Pd(101)と比較して Ce-MFI 上の PdO はより高いメタン転換活性を示すことが示唆された。 

また、イオン交換により Ni を CHA 型ゼオライトに導入した場合に、含浸法により Ni を担持した

場合と比較して高い C2 生成能を示すことを明らかにした。DFT 計算から、単核 Ni カチオン種が

有効であること、CH3 から C2H6 が生成する過程が律速段階であることを明らかにした。 

類似の酸素共存下条件でも、ゾルゲル法により調製したリン酸塩触媒、ガルバニック法で調製し

た担持 PdmRunOx 触媒では、ホルムアルデヒドが選択率良く得られた。いずれの触媒の場合でも、

触媒表面がメタンを直接活性化することが示唆されている。 

格子酸素の反応性制御が重要であることから、Pt を担持した{001}面露出ナノ CeO2 を開発した。

C2 化合物の生成速度の向上とともに、他の反応に比べて小さい活性化エネルギーを示すことが

確認されており、本材料の有効性が示唆されている。 

さらに、NO を酸化剤としたメタン転換反応において、担持 Pt 触媒が低温で HCN を生成するこ

とを明らかにした。最も低温でメタンおよび NO の両者を活性化できるのはアルミナであり、425 °C

で高いシアン化水素生成速度を示した。また、開発した触媒の構造ならびに機構解析を行うため

に、種々のキャラクタリゼーションならびに in situ 分析を実施中である。 

 

 

§２．研究実施体制 

 

（１）反応グループ１ （村松グループ） 

① 研究代表者：村松 淳司 （東北大学多元物質科学研究所 教授） 

② 研究項目 

・メタンを低級オレフィンへ直接転換可能な多孔質金属酸化物触媒の創製 

 

（2）反応グループ２ （朝見グループ） 

① 主たる共同研究者：朝見 賢二 （北九州市立大学国際環境工学部 教授） 

② 研究項目 

・露出面制御ナノ触媒上でのメタン転化特性の解析 

 

（3）反応グループ３ （横井グループ） 

① 主たる共同研究者：横井 俊之 （東京工業大学科学技術創成研究院 准教授） 

② 研究項目 

・金属含有ゼオライト触媒によるメタンからの低級オレフィン合成 
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② 研究項目 
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（5）材料グループ （阿尻グループ） 

① 主たる共同研究者：阿尻 雅文 （東北大学材料科学高等研究所 教授） 

② 研究項目 

・超臨界水熱合成による露出面制御ナノ触媒開発 

 

（6）触媒設計及び評価グループ （蟹江グループ） 

① 主たる共同研究者：蟹江 澄志 （東北大学多元物質科学研究所 教授） 

② 研究項目 

・計算化学、構造解析に基づく触媒設計及び評価 

 

（7）システム評価グループ （堤グループ） 

① 主たる共同研究者：堤 敦司 （東京大学教養学部附属教養教育高度化機構 特任教授） 

② 研究項目 

・エクセルギー解析に基づく触媒プロセス、操作条件の提案 

 

（8）宍戸グループ 

① 主たる共同研究者：宍戸 哲也 （東京都立大学大学院都市環境科学研究科 教授） 

② 研究項目 

・新規メタン酸化反応用触媒の合成 

 

（9）黎グループ 

① 主たる共同研究者：黎 暁紅 （北九州市立大学国際環境工学部 教授） 

② 研究項目 

・新規メタン選択酸化反応用触媒の調製および性能評価 

 

（10）阪東グループ 

① 主たる共同研究者：阪東 恭子 （産業技術総合研究所ナノ材料研究部門 主任研究員） 

② 研究項目 

・新規メタン酸化反応用触媒の精密構造解析 

 

（11）高垣グループ 

① 主たる共同研究者：高垣 敦 （九州大学大学院工学研究院 准教授） 
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② 研究項目 

・新規メタン選択酸化反応用触媒の合成・性能評価 
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