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１． 研究課題 

地域分散型バイオ系資源の発酵によって得られるバイオガスは、メタンと二酸化炭素が主成

分であり、これをドライリフォーミングと呼ばれる反応によって転換すれば高付加価値化が

できる。この反応は大きな吸熱反応であり、十分な平衡転化率達成のために 1000 K 以上とい

った高温が必要である。さらに副反応によって析出する炭素が反応を阻害することが知られ

ている。そこで電場印加触媒反応を適用してドライリフォーミングによる水素・合成ガスへ

の転換を低温（100 度台）にて検討した。 

 

２． 主な研究成果 
Ni/La-ZrO2 触媒は、電場中では 473 K でも様々な触媒の中で最高の性能を示すことがわか

った。電場を印加した場合の見かけの活性化エネルギーの計算値（CH4, 8.2 kJ mol-1; CO2, 
12.1 kJ mol-1）は、電場を印加しない場合の値（CH4, 66.1 kJ mol-1; CO2, 62.3 kJ mol-1）に

比べてはるかに低く、DRM は従来の触媒反応とは異なるメカニズムで進行することが示唆さ

れた。La-ZrO2への Ni 担持量を変化させた場合の還元挙動を調べた結果、NiO は 600-750 K
で還元され、La-ZrO2の一部は 900-1000 K で還元されこれらの触媒間で還元温度に差は見ら

れなかった。触媒表面の吸着水を介したプロトン伝導は、423 K のような低い温度範囲でよ

り容易に進行する。その結果、DRM 反応における伝導率は、423 K などの低温領域で増加し

た。Ni 担持 La-ZrO2触媒では、電場による DRM 反応においても、表面の水素含有吸着種や

水酸基を介してプロトン伝導が起こることが示唆された。電場中における DRM の反応サイ

トを解明するために、Ni 担持触媒（NLZ）の担持量を変化させてターンオーバー頻度を評価

した。電場中での DRM 活性は、Ni 比表面積よりもむしろ Ni 周囲長に強い依存性を示し、

これは電場中での CH4および CO2解離の活性化が主に Ni と La-ZrO2界面で進行することを

示している。Ni/La-ZrO2 触媒の電場印加による DRM では、表面伝導に由来するプロトン衝

突による表面プロトニクスが起こり、CH4と CO2 の解離が活性化されることがわかった。さ

らに、CH4と CO2からの CO 生成速度に対する PCH4と PCO2の反応次数を合わせて考えると、

電場印加 DRM における律速段階は CO2の解離である。 
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５． 研究活動の課題と展望 
バイオマスの転換利用を進めていくために、炭素析出抑制を目的とした金属間化合物触媒と、

反応低温化を目的とした電場触媒反応を組み合わせることで得られる新規触媒プロセスをさ

らに検討し、低温域での活性の向上、炭素析出の抑制、加圧での反応活性向上、を進めていき

たい。 


