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１． 研究課題 
バイオマス資源は地域分散型資源であり地産地消が期待される。バイオマスの発酵によっ

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可能となる。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 以上の高温が必要であり、また副反

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る。我々が持つ独自シーズである

電場印加触媒反応を適用し、加圧下で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 
近年、温室効果ガス（GHG）の削減と有効利用が求められており、特に二酸化炭素（CO2）

とメタン（CH4）を有価値な化学物質に変換する技術が注目されている。乾式メタン改質

（DRM）は、バイオガスである CO2と CH4を合成ガス（H2と CO）に変換する有望なプロ

セスであるが、いくつかの技術的課題を抱えている。まず、DRMは強い吸熱反応（ΔH = 247.2 

kJ/mol）であり、反応を十分に進行させるには 1000 K 以上の高温が必要となる。このため、

大量のエネルギーが必要であり、コストの高い耐熱材料が求められる。また、触媒表面で

の炭素堆積（コーク生成）が問題となり、触媒の活性低下や装置の閉塞を引き起こす。さ

らに、RWGS（逆水性ガスシフト反応）が進むことで水素収率が低下し、炭素析出により

触媒の劣化が進行する。 

本研究では、これらの課題を克服するために、電場（EF）を利用した新しいアプローチ

を提案した。EF を適用すると、比較的低温（300-400 K）でも高い反応性が得られ、反応

の平衡制約を超えることができる。EF 適用時のメカニズムとして、表面プロトン伝導が関

与する「プロトンホッピング」現象が提案されており、これにより CH4の活性化が促進さ

れると考えられている。 

本研究では、1wt%Ru/La2Ce2O7触媒を用い、高圧条件下での EF 適用 DRM の効果を検証

した。実験では、従来の加熱による触媒法（723 K）と EF 適用法（423 K, 5 mA）の CH4

転化率を一致させた状態で反応圧力を 0.1 MPa から 0.9 MPa に上げ、反応性の変化を比較

した。その結果、従来の加熱型触媒 DRM では圧力上昇により活性が大幅に低下したのに

対し、EF 適用 DRM では反応性が向上した。また、H2/CO 比が高く維持され、RWGS の抑

制効果も確認された。長時間耐久試験を行ったところ、常圧ではどちらの方法も安定した

活性を示したものの、高圧では加熱型触媒 DRM が急速に活性低下したのに対し、EF 適用

DRM は 25%程度の高い活性を維持し、長期安定性が確認された(Fig. 1)。ラマン分光分析

では、従来の方法では圧力上昇に伴いコーク生成が増加したが、EF 適用 DRM では炭素蓄



積が大幅に抑制されることが明らかになった。XRD 分析では、EF 適用時には触媒の高分

散性が維持され、金属焼結の抑制効果も確認された。温度依存性試験では、EF 適用時に「反

アレニウス挙動」が観察され、低温域（650-700 K 以下）で活性が高まり、高温になると逆

に活性が低下する現象が確認された。これは、EF 適用により触媒表面に吸着した H2O や

OH 基が関与する独自のプロトン伝導メカニズムが働いていることを示唆している。 

また、反応活性部位を特定するために TOF（ターンオーバー頻度）解析を行ったところ、

従来の方法では Ru 金属表面が主要な活性部位であったのに対し、EF 適用時には Ru-担体

界面（Ru-LCO インターフェース）が主な活性部位となることが示された。この変化は、

EF が金属-担体相互作用を強化し、プロトン伝導による CH4活性化を促進していることを

示している。EF 適用時には CO2依存性が正の値に変化し、RWGS が抑制されること、CH4

依存性が低下し、CH4が完全分解されず CHx種として表面に残ることも実験より示された。

また、CH4由来の CO 生成の割合が増加することも確認され、EF 適用 DRM の独自の反応

メカニズムが強く支持される結果となった。本研究により、EF 適用 DRM が従来の加熱型

触媒 DRM の課題を克服し、低温・高圧条件下で高い活性と安定性を発揮することが明ら

かになった。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Figure 1. Catalytic durability test without EF (973 K) and with EF (473 K, 10 mA) for 12 h; CH4:CO2:Ar = 10:10:10 mL/min, 

0.10 MPa and 0.90 MPa 
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4.3 招待講演 
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の水素製造とアンモニア利用 関根 泰 
[依頼講演]2025/1/9 企業講演会 カーボンニュートラルと GI/GX、カーボンプライシングの
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technology for climate change mitigation 関根 泰 
[依頼講演]2024/8/20 大阪 企業内講演会 カーボンニュートラル概論 関根 泰 
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temperature catalytic methane conversion by surface protonics Y. Sekine 
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他多数 

５． 研究活動の課題と展望 
バイオガスの低温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、さらなる低温域での活性の向上を進め実用につなげていきたい。 


