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炭化水素生成に関わるゼオライト触媒寿命の向上にはゼオライトの外表面積を拡張
した、階層構造ゼオライトが重要視されている。階層構造ゼオライトは各種の有機
物の添加によってのみ合成される。多湖研究室では、有機物の添加に代わりAlの添
加により階層構造ゼオライトを得ることに成功した。Alが階層構造化に寄与してい
ることが合成実験により確認されたため、Al添加による階層構造化のメカニズムを
把握する必要があった。また、Alの状態を正確に把握することで、応用先となる触
媒反応の考察が可能になる。そのため、本課題ではAlの状態を評価することを目的
とし、AlNMRで骨格内/外のAlを判別し、27AlMQ-NMRによりAl環境を評価
し、27Al-1H HETCOR NMRにより、Al近傍に必ず存在するHとの関係から状態の
違いを判別することが可能であると想定し、本手法の適用を検討した。

実験
Experimental

JEOL ECZ800 WB 27Al NMR : MAS = 20 kHz, 30°pulse27AlMQMASNMR :
excitation pulse = 3.75 μs , 3Q-1Q conversion pulse ＝ 1.25 μs. relaxation
delay ＝ 2 s, MAS ＝ 20 kHz27Al-1H HETCOR NMR : MAS = 20 kHz, recycle
delay ＝ 3.2 s,  scan ＝ 1100 

結果と考察
Results and Discussion

27Al-NMRにより、すべてのAlがゼオライト骨格に原子として存在することを確認
できた。一方で27AlMQ-NMRの結果から階層構造化したゼオライトはAlの状態分
布が広いことが明らかとなった。プローブ分子を吸着し、外表面のAlのみにピリジ
ン分子を吸着したところ、27AlMQ-NMRから確認されるAlの分布が少なくなった
ことから、外表面の A lが広い状態 分布を有していることが明らかと なっ
た。27Al-1H HETCOR NMRの結果から、広い状態分布は近接1Hが関与していると
考えられた。以上のことから、ゼオライトの構造を制御しているAlの状態を評価で
き、本手法により階層構造ゼオライト中のAlの状態評価に適用可能と結論できた。
今後は階層構造ゼオライトの後処理・修飾によるAlの状態評価、および触媒活性
とAlの状態との相関を明らかにするため、本手法でAlの評価を行う予定である。
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