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§１．研究開発成果の概要 

 

本開発研究は，CO2 のみを炭素源とするカルボン酸の合成技術の開発を目的とする．対象とす

る反応は，(I) 低圧条件（1 MPa 以下）における CO2 水素化（還元）によるメタノール合成，(II) 

CO2の直接導入によるカルボン酸合成である． 

(I)の CO2 の還元によるメタノール合成では，現行のメタノール合成プロセスの操業条件よりも大

幅に低圧である 1 MPa 以下で反応を高効率に進行させる高機能触媒を開発した．今年度は，

ZnO担体にAu/Cu=7/97(mol)を 1 wt%担持した触媒(1wt% Au7Cu93/ZnO)について，AuCuの

合金形成が高いメタノール選択性に重要であることを見出した．合金触媒の設計・構築，および金

属―酸化物界面の設計と高密度化の観点から，調製した Cu/Al2O3が高い金属当たりのメタノール

生成速度を示すことを見出した．また，適切な比率で Pt と Mo 酸化物を担持した触媒は，反応温

度 200℃（反応圧力 4MPa）で比較的高いメタノール生成速度を示すことを見出した． 

(II)の CO2 の直接導入によるカルボン酸合成では，CO2 を還元して資源化するのではなく，直

接化合物に導入するCO2カルボキシル化プロセスの構築を目指す．今年度は，2-(1-フェニルビニ

ル)フェノールならびにエチレンを基質として CO2 カルボキシル化について検討を行った．2-(1-フ

ェニルビニル)フェノールのカルボキシル化では，種々の不均一系金属触媒をスクリーニングした結

果，Pd, AuNi 合金, Rh 触媒で反応が進行し，中でも Pd が最も高いラクトン収率を与えた．しか

し，最も活性の高かった Pd でも既報の Pd(OAc)2錯体触媒に比べて触媒活性が 1/3 程度にとど

まること，Pd が溶液中に溶出して反応が進行していたことから，他の金属触媒でも再度検討を行う

とともに，Pd 触媒の再利用性について今後検討を進める．またエチレンのカルボキシル化では担

持 Pd, AuNi 合金触媒で反応が進行し，アクリル酸がわずかながら生成していることを確認した．

今後，触媒の最適化を進めるとともに塩基の添加を必要としない触媒系の開発を進める．また，プ

ロピレンを基質とした CO2カルボキシル化の開発を進める． 
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