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１．日本側の研究実施体制 
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２．日本側研究チームの研究目標及び計画概要 

 

YFI 骨格をもつチタノシリケート Ti-YNU-5 の世界初の調製に向けて、YNU-5 の脱アルミニウ

ム条件の最適化と、それに引き続く有効な Ti 導入に関する検討を行う。触媒の親疎水性と活性

との相関および形状選択性と細孔構造との相関が高性能触媒の開発に欠かせない要因であ

るため、これらについて精査する。 
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3. 日本側研究チームの実施概要 

 

YFI 骨格をもつチタノシリケート Ti-YNU-5 の世界初の調製に向けて、YNU-5 の脱アルミニウ

ム条件の最適化と、それに引き続く有効な Ti 導入に関する検討、すなわち [Al]-YNU-5 のスチ

ーミング処理や酸処理を組み合わせた脱 Al 処理条件の検討を行った。さらにそれぞれの脱 Al 体

に対して TiCl4 の蒸気処理を施した。Ti の導入状況は、元素分析や分光学的手法とともに、「酸化

反応に対する触媒性能評価」を通して明らかにした。 [Al]-YNU-5 を既知の方法で合成した後、

550ºC で焼成して有機物を除去したものを parent 体と呼ぶ。異なる 3 種類の脱 Al 体 A, B, C

を以下の手順で得た。① Parent 体を還流条件下で 2 度酸処理し、脱 Al 体 A を得た．② Parent

体を硝酸アンモニウム水溶液でイオン交換し、NH4
+型とした。次いで 550ºC または 700ºC で

スチーミングし、それぞれを還流条件下で酸処理することにより、脱 Al 体 B または C を得た。

脱 Al 体 A, B, C に対して、それぞれ 600ºC で TiCl4 蒸気処理を施した後、550ºC で熱処理する

ことで、対応するチタノシリケート[Ti]-YNU-5_A, [Ti]-YNU-5_B, [Ti]-YNU-5_C を得た。粉

末 XRD より、調製したすべてのチタノシリケートは YFI 骨格を保持していることがわかった。

その中でも[Ti]-YNU-5_C は最も高い結晶性を有していた。700ºC でのスチーミングでは脱 Al

とともに起こる Si-migration の速度が比較的大きいことが脱 Al 体 C の欠損数の少なさにつなが

り、結果として骨格を最も安定したためと考えられる。調製した脱 Al 体 A, B, C のバルク Si/Al

比はいずれも 300 以上であり、高度な脱 Al が可能であった。また、[Ti]-YNU-5_A, [Ti]-YNU-5_B, 

[Ti]-YNU-5_C の DR UV-vis スペクトルには、四配位で closed site の Ti 種 (Ti(OSi)4) に帰属

されるピークが 210 nm 付近に認められた。調製したチタノシリケートに対する水蒸気吸着測定

より、疎水性の序列が C > A ≈ B であることがわかった。フェノールの酸化反応の結果によれ

ば、TON が比較的高い値を示したのは 2 度の酸処理を経た[Ti]-YNU-5_A と 550ºC でのスチー

ミング処理と酸処理を経た[Ti]-YNU-5_B であった。この理由として、[Ti]-YNU-5_A および

[Ti]-YNU-5_B の細孔表面には欠損が適量存在し、適度な親疎水性を有していることにより、Ti

活性点へのフェノール、H2O2 双方の拡散性が比較的高いことが考えられる。これらチタノシリ

ケートの挙動において、Ti サイトの分布を解明していくとともに、触媒の親疎水性と活性との

相関および形状選択性と細孔構造との相関を明らかにし、高性能触媒の開発につなげる。 

 

 


