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１．概要（Summary ） 
SPring-8 内 JAEA ビームライン BL14B1 において、

銅系メタノール合成触媒(CuO-ZnO-Al2O3)中の触媒金

属の局所構造及び電子状態について放射光 X 線吸収

スペクトル微細構造(XAFS)測定を実施する。種々の

ガス雰囲気及び温度条件を制御した「その場」測定に

より、触媒反応メカニズムを解明する。今回は商業的

なメタノール合成反応に近い雰囲気下で触媒中の

Cu,Zn の酸化・還元挙動を捉えるべく、加圧条件での

in-situ XAFS 測定を実施した。 

 
２．実験（目的,方法）（Experimental） 
測定試料は CuO/ZnO, CuO/ZnO/Al2O3, CuO/ZnO 

/Al2O3/SiO2の三種の触媒を使用した。 
各粉末触媒を BN で希釈し、ペレット状に圧縮成形

し、加圧対応のセルを用いて装置に導入した。測定圧

力、温度はそれぞれ 0.8MPa、250℃とし、ガス条件は

下記 2条件について測定を行った。 
① He→10%H2/He→100%CO2 
② He→CO2→10%H2/90%CO2→20%H2/80%CO2 
利用装置：SPring-8 内 JAEA ビームライン BL14B1 
 
３．結果と考察（Results and Discussion） 

2 項①の条件にて測定した Zn-K 端の XANES を

Fig.1 に示す。H2フロー時、ZnO の酸素欠損生成由来

と推定される XANES の吸収端の立ち上がりを確認

した。また CO2フロー時、吸収端の形状が H2フロー

前の状態に戻るような挙動を示した。CO2による酸素

欠損の埋め戻しが生じたことが示唆される。 

2 項②の条件で測定した際、H2/CO2混合フロー下では

①の実験で見られた ZnO の酸素欠損に由来する Zn-K
端の XANES の吸収端の変化は見られなかった。 
実際には H2 による酸素欠損生成、CO2 による酸素欠損の

埋め戻しが繰り返し生じているが、スペクトル上で変化が見

えていないものと推定される。 

 H2,CO2 が共存する実際のメタノール合成反応条件下に

おいても触媒中の ZnO の過度な還元は進行せず、一部表

層酸素が欠損した ZnO(1-x)のような状態で存在することが推

定される。 

Fig.1  He→H2→CO2フロー時の Zn-K edegs XANES
測定結果(CuO/ZnO/Al2O3/SiO2触媒) 
 
４．その他・特記事項（Others） 

本研究は、文部科学省委託事業ナノテクノロジープラット

フォーム課題として、JAEA 微細構造解析プラットフォーム

の支援を受けて実施されました。 

 

 


