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研究成果の概要（和文）：メタノール合成反応は単流収率が低いといった課題がある。その解決策の一つとして
膜反応器の適用が挙げられる。そこで本研究ではメタノール合成用膜反応器へのゼオライト膜の適用を目指し、
膜の透過分離特性と吸着特性の相関を評価することを目的とした。ゼオライトの吸着特性は骨格構造中のSi/Al
の比によって制御することができる。そのSi/Alの異なる膜を合成し、反応原料が共存する条件にて各分子の透
過分離挙動を評価した結果、メタノールが膜に選択的に吸着することにより分離していることが明らかとなっ
た。一方で分子サイズで分離していると考えられる系においてもSi/Alが影響する可能性を示唆する結果を得る
ことができた。

研究成果の概要（英文）：Zeolite membranes have advantages such as specific adsorption properties and
 uniform micropores. Specific adsorption properties can be controlled by changing species and amount
 of cation. Zeolite membrane performances are influenced Si/Al ratio constructed on their framework.
 Herein, we investigated permeation performances of Na-ZSM-5 membranes having different Si/Al ratio 
for clarify the relationship between zeolite membrane performance and Si/Al ratio. We prepared 
Low-Silica Zeolite(LSZ), High-Silica Zeolite(HSZ) and Pure-Silica Zeolite(PSZ) membranes. These 
permeation properties were evaluated under MeOH/CO2 binary mixtures. In case of MeOH/CO2 binary 
mixture separation, LSZ membrane showed respectively high MeOH permselective performance. Amounts of
 Na+ in unit cell of LSZ, HSZ and PSZ calculated from Si/Al ratio were 5.1, 0.24~0.53 and 0 u.c.-1, 
respectively. Amount of Na+ in HSZ membrane was not enough to block CO2 permeation through MFI 
structure.

研究分野：化学工学

キーワード： ゼオライト膜　MFI型ゼオライト　透過分離特性　吸着特性　Si/Al比

  ２版



１．研究開始当初の背景

 メタノールはホルムアルデヒドや酢酸など

の化学基礎原料として広く用いられているほ

か、今後の液体燃料候補としても期待されて

いる。メタノール合成は高圧有利の反応であ

り、反応圧力
oCの条件で合成されるが、熱力学的平衡制約

を強く受ける反応系である。また大量の未反

応原料がリサイクル比

る。反応原料には

含まれている。そのため水性ガスシフト反応

により反応原料の組成に影響を及ぼす。以上

より、反応系から目的生成物であるメタノー

ルを選択的に引き抜くことができればメタノ

ール合成において平衡が生成側にシフトする

ことにより収率の向上およびリサイクル比の

減少が期待でき、メタノール合成プロセス全

体の大幅な改善の可能性がある。

 反応系外にメタノールを引き抜く方法の

つとして分離膜を用いた膜反応器が挙げられ

る。分離膜素材としては高分子膜と無機膜に

大別されるが、

は高温高圧での反応のため耐熱性および機械

的強度に優れる無機膜が適していると考えら

れる。

 

２．研究の目的

 本研究では、ゼオライト膜のメタノール合

成用膜反応器への適用を目指し、ゼオライト

膜の吸着特性の評価および透過分離機構の解

明を行うことを目的としている。ゼオライト

種は

めに

膜の合成手法を確立することをはじめとして、

合成した

着特性および透過分離特性を明らかにする
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