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研究成果の概要：d-f 元素系配位高分子である La[Fe(CN)6]·5H2O の熱分解によって、孔が規則

的に配列した多孔質複合酸化物 LaFeO3 が調製できることを見い出した。これまでの LaFeO3

の一般的な調製法である固相反応法や共沈法ではそのような多孔質体は得られない。得られた

多孔質 LaFeO3および Pd 担持 LaFeO3を触媒としてメタンの酸化反応を行い、従来法によっ

て調製したものとの比較を行った。 
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研究分野：化学 
科研費の分科・細目：基礎化学・無機化学 
キーワード：配位高分子、多孔質、酸化物、希土類、触媒 
 
１．研究開始当初の背景 
(1) 希土類元素を含むペロブスカイト型複 
合酸化物などの調製方法としては、組成金属
イオンの酸化物あるいは炭酸塩などを機械
的に混合してから熱処理する、いわゆる固相
反応法が最も一般的であり、共沈法もよく利
用されている。これに対し、申請者は、これ
までにヘテロ金属配位高分子錯体を前駆体
とする調製法を提案してきた。これによって、
非常に均一な複合酸化物が調製できる。その
代表的例として、d-f 元素系配位高分子錯体
である La[Fe(CN)6]·5H2O の熱分解によって、

非常に均一な LaFeO3を調製できることを見
い出した。また、1000℃で調製した LaFeO3
では、孔が規則配列していることもわかった。
この LaFeO3を触媒として、メタンの酸化反
応を行ったところ、予備的な結果ではあるが、
反応率などにおいて、従来の固相反応法や共
沈法によって調製した LaFeO3との間に違い
が見られた。 
 
２．研究の目的 
(1) 希土類を含む複合酸化物（特に、ペロブ
スカイト型酸化物）を、本手法、従来の固相
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反応法および共沈法によりそれぞれ合成し、
本手法の特徴を明確にする。 
 
(2) 孔内への貴金属の新担持方法について
も検討し、貴金属担持複合酸化物の触媒特性
を調べる。その結果を、従来法と比較する。 
 
３．研究の方法 
(1) d-f 元素系配位高分子錯体として、La[ 
Fe(CN)6]·5H2O を合成し、熱分解挙動を調べ
た。各温度での生成物を同定するとともに、
SEM および TEM 測定により形態観察をす
る。 
 
(2) 各温度で調製した複合酸化物の触媒特
性を調べ、合成温度―孔サイズ―触媒機能の
関係を調べた。 
 
(3) 貴金属として Pd を取り上げ、Pd(II)の
オキサラト錯体、(NH4)2[Pd(C2O4)2]、の水溶
液に LaFeO3を浸漬した後、熱処理すること
によって、Pd 担持 LaFeO3の調製を試みた。 
 
(4) これらの結果を、従来の固相反応法や共
沈法と比較する。 
 
４．研究成果 
(1) 配位高分子、La[Fe(CN)6]·5H2O、を熱
分解すると、350℃以上で単相の LaFeO3が
生成し、孔が規則的に配列した多孔体となり、
分解温度の上昇とともに孔サイズが大きく
なり、1000℃では 100～200 nm の径を有す
る孔が規則配列したものが得られた。従来の
固相反応法や共沈法では、1000℃でも単相の
LaFeO3が得られず、孔の規則配列も観測さ
れなかった。 
 
(2) 本法で調製した LaFeO3を触媒として
メタンの酸化反応を行った。その結果、メタ
ンの反応率は、共沈法で調製したものよりも
かなり高いことがわかった。また、固相反応
法よりも若干高いこともわかった。 
 
(3) 本法で調製した LaFeO3を(NH4)2[Pd 
(C2O4)2]の水溶液に浸漬した後、熱処理する
ことによってPdを担持したPd/LaFeO3を調
製することができた。この Pd/LaFeO3を触
媒としてメタンの酸化反応を行った結果、Pd
担持量の増加とともに反応率が高くなった。
しかしながら、単純な浸漬法だけでは固相反
応法や共沈法により調製した LaFeO3に比べ
て Pd 担持量がかなり少なく、担持方法のさ
らなる検討の必要性が示された。 
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