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研究成果の概要（和文）：塗装や印刷の連続炉を想定した強制対流式恒温槽内で揮発した有機溶剤蒸気の、同一
の槽内における触媒酸化を試みた。250℃において白金従来触媒では酢酸エステルが、Co-Ce酸化物触媒ではトル
エンのほか、酢酸エステルの加水分解成分等が完全酸化されず残存した。また、これらの触媒では230℃におい
て多環芳香族類の副生成が顕著に認められた。白金担持Co-Ce酸化物独自触媒によりトルエン、酢酸エステルの
両方をほぼ完全酸化させることができた。

研究成果の概要（英文）：Organic solvent vapor volatilized in an oven (internal volume: 303 L) was 
treated in the same oven using a catalyst and the oven's own heat. At 250 deg-C, acetic esters in a 
commercial-grade Pt/Al2O3 catalyst and toluene (aromatic hydrocarbon) in a Co3O4-CeO2 catalyst were 
not completely oxidized and parts of them remained. Moreover, the Co3O4-CeO2 catalyst did not 
completely oxidize the by-products generated by the hydrolysis and oxidation of the acetic esters. 
In addition, polycyclic aromatics were generated at 230 deg-C in these catalysts. The organic 
solvent vapor was almost completely oxidized by using an original Pt/Co3O4-CeO2 catalyst.

研究分野：環境安全プロセス

キーワード： 有機溶剤蒸気

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
塗装や印刷の連続炉内で揮発した有機溶剤蒸気を同一の炉内で触媒処理するプロセスを提示した。Co-Ce酸化物
と白金を独自の方法で組み合わせた触媒の、当該プロセスへの適用によって従来触媒では難しい、芳香族炭化水
素類と酢酸エステルの混合蒸気の低温酸化を可能とした。触媒処理のための独立した加熱操作を必要としない、
省エネ型処理システムの実用化につなげられる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
 塗装や印刷等の工場において発生する揮発性有機化合物(VOC)の蒸気の触媒処理には、通常
300～350℃程度の温度が必要となる。独自に提案する Co3O4-CeO2と白金を組み合わせた触媒
を用いることにより、概ね 200～250℃の低温で処理することに成功している。 
 塗装や印刷の乾燥・焼付炉内で揮発した有機溶剤の蒸気は、炉内の熱により酸化等が進み、新
たな成分を生成させる。こうした成分によって構成される炉内蒸気に対する上記触媒の適用可
能性の見通しがつけば、環境安全プロセスへの応用や汎用性の向上につなげられる。 
 
２．研究の目的 
 連続炉を想定した恒温槽内で揮発した有機溶剤の蒸気を同一の槽内においてその熱を利用し
触媒酸化させる処理プロセスを提示する。 
 
３．研究の方法 
 内容積 303 Lの強制対流式恒温槽内で気化した有機溶剤(トルエン、酢酸ブチル、またはシン
ナー)の蒸気を、槽内に設置した触媒層(固定床)に通過させ、槽内の熱を用いて酸化させた。触媒
層には、ボール担体に担持した Pt/Co3O4-CeO2触媒、市販 Pt/Al2O3触媒、Co3O4-CeO2触媒のい
ずれかを充填した。比較のため、充填なしの条件でも試験した。触媒層通過後のガスをガスクロ
マトグラフ–質量分析計、揮発性有機化合物濃度計(水素炎イオン化型検出器付き)、二酸化炭素
濃度計で分析した。実験・分析・解析条件、触媒作製方法等の詳細は文献[1–3]に記載している。 
 
４．研究成果 
 250℃に保持した槽内において揮発したトルエンまたは酢酸ブチル蒸気を含むガスの触媒層
通過後の成分をガスクロマトグラフィー–質量分析により調べた。Co3O4-CeO2 触媒ではトルエ
ン(図 1–3a)が、市販 Pt/Al2O3触媒では、酢酸ブチル(図 2–2e)が完全酸化されず残存した。 
 250℃の槽内において空気中の水分により酢酸ブチルの加水分解が進み、ブタノールと酢酸を
生成させた(図 2–4c,d)。さらに、ブタノールの酸化によりブタナールが生成した(図 2–4b)。酢酸
や 250℃で新たに生成した酢酸(2-ブテニル) (図 2–4d, f )は完全に触媒酸化されたが、ブタナール
およびブタノールは残存した(図 2–3b,c)。 
 トルエン等の芳香族炭化水素と酢酸エ
ステルを同時に低温で酸化させるため、
研究代表者らはこれまで Co3O4-CeO2 と
白金の組み合わせについて検討してきた
[3–5]。典型的な塩化白金酸原料では凝集
が進み担持できなかったが、分散剤で保
護された白金コロイド原料を用いること
により、Co3O4-CeO2上に白金を均一に担
持させることができた(担持した白金の粒
径は、市販の工業用 Pt/Al2O3触媒の白金
粒径よりも大きい(粒子の表面積が大き
い)ことを確認している)。 
 作製した Pt/Co3O4-CeO2触媒を使用す
ることにより、トルエン、酢酸ブチルの両
方のピークが消失した(図 1–1,図 2–1)。
Co3O4-CeO2触媒層通過後、明確に観察さ
れたブタノール、ブタナールのピークも
ほぼ消失した。触媒充填なしの条件で通
過したガスのトルエン、酢酸ブチル濃度
と、Pt/Co3O4-CeO2触媒層通過後のガスの
二酸化炭素濃度を比較した結果、溶剤蒸
気は同触媒によってほぼ完全酸化される
ことを確認した。さらに、溶剤酸化による
ガス温度上昇と二酸化炭素生成との関係
について解析した結果を文献[1]で報告し
ている。 
 実際の工場、作業場での使用条件を考
慮し、工業用シンナー(溶剤混合成分)蒸気
の酸化特性を検討した。本実験で使用し
たシンナーにはおもに酢酸エチル(図 3–
5h)、トルエン(j)、酢酸ブチル(k)、2-tert-ブ
チルオキシエタノール(l)、酢酸 3-メトキ

図 2 酢酸ブチル蒸気を含むガスの 
   触媒層通過後の成分 (250℃) 

図 1 トルエン蒸気を含むガスの 
   触媒層通過後の成分 (250℃) 



シブチル(n)が含まれた(液体を分析)。 
 250℃の槽内において揮発したシン 
ナーを含むガスの触媒層通過後の成分を
分析すると、ここでも市販 Pt/Al2O3触媒
では、酢酸エチル(図 3–2h)、酢酸ブチル
(k)が完全酸化されず残存し、Co3O4-CeO2

触媒ではおもにトルエンが残存した(図
3–3j)。 
 触媒充填なしの条件で通過した成分に
は、酢酸エステルの加水分解成分として
の酢酸(図 3–4i)、トルエンの酸化成分と考
えられるベンズアルデヒド(m)も観察さ
れたが、これらのピークは 2-tert-ブチルオ
キシエタノール(l)、酢酸 3-メトキシブチ
ル(n)とともに触媒層通過後にほぼ消失し
た。 
 Co3O4-CeO2 触媒層通過後のガス中に
は、前述と同様、加水分解成分およびその
酸化成分であるエタノール(図 3–3g)、ブ
タナール(h’)、ブタノール(i’)が明確に検出
され(図 3の全イオンクロマトグラム中の
ピーク g, h’はそれぞれ複数の成分が重な
っている)、完全酸化されていないことが
わかった。Pt/Co3O4-CeO2触媒層の通過に
より、すべての成分がほぼ完全酸化され
ることを確認した。 
 槽温度 200℃で Pt/Co3O4-CeO2触媒、
Co3O4-CeO2 触媒を用いてシンナーを酸
化させると、表面で炭素析出が進むこと
を使用後の触媒の示差熱分析の結果[2]か
ら明らかにしている。一方、Pt/Al2O3触媒
では析出は認められなかった[2]が 230℃
での酸化により多環芳香族類の副生成が 
顕著に認められた(図 4–2 の全イオンクロマトグラム中 26～35 分の領域)。Co3O4-CeO2触媒で
も多環芳香族類の副生成が認められた。これらの成分は蒸気圧が低いことから、表面への凝集が
進み、触媒性能を劣化させる。Pt/Co3O4-CeO2触媒ではこれらの成分がほぼ副生成することなく、
酸化させることができた。 
 以上に記述した結果のほか、基礎活性評価、塗装ブース吹き付け排ガスを利用した処理性能評
価等の結果に関し、文献[3–6]で公表を行っている。 
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図 4 シンナー蒸気を含むガスの 
   触媒層通過後の成分 (230℃) 

図 3 シンナー蒸気を含むガスの 
   触媒層通過後の成分 (250℃) 
   およびシンナー(液体)の成分 
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