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１．目的 

水素は高効率な利用が可能でクリーンなエネルギー

源として注目されている．水素製造法の中でも，メタン

分解法は反応生成物が水素と固体の炭素のみのため，

CO2 フリーな水素製造技術として重要である(1)．メタン

分解法の触媒として，高温や不純物への耐性があり，低

コストである炭素材料の利用が研究されている．これま

でに，反応初期におけるメタンの分解速度が触媒の表面

積と関連があること，活性炭やカーボンブラックなどの

炭素材料が高い活性を持つ触媒であることが報告され

ている(2)．しかし，これらの触媒には反応により生成さ

れた炭素（生成炭素）が触媒表面に堆積することで活性

が低下する問題がある．また，触媒構造と生成炭素の構

造の関連性については報告が少ない． 

そこで本研究では，構造の異なる 4種類の炭素材料を

用いてメタン分解を行い，ラマン分光分析によって触媒

構造を調べた．さらに，触媒構造と生成炭素の活性の関

連性について調査検討した． 

 

２．実験 

活性炭 ( AC ) ，メソポーラスカーボン ( MC ) ，カー

ボンブラック ( CB ) ，カーボナノファイバー ( CNF ) 

の炭素材料を触媒とした．内径φ40 mmの横型固定床反

応装置を用い，石英ウールにより触媒を固定した．触媒

重量 1.7 g，空間速度（装置内を通過する 1時間あたりの

ガス量を，装置内の触媒の体積で除したもの）360 h-1，

反応温度 1073-1173 K，生成ガスは水素検知器とガスク

ロマトグラフィによって分析した．また，実験後の生成

炭素について，ラマン分光分析を実施した．(1)式にメタ

ン転化率（Methane conversion ratio）を示す． 

 

 

 

３．結果および考察 

ほぼ全ての触媒は初期に最も高いメタン転化率を示 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

し，時間経過によって約 25%で一定となった． 

また，ラマン分光分析によって得られた生成炭素の

スペクトルから，時間経過による ID/IG の変化を調査

した．各触媒の ID/IGの時間変化を Fig. 1 に示す．ID/IG

はラマンスペクトルから得られた D バンド（1350 

cm-1）と Gバンド（1580 cm-1）のピーク強度比であり，

炭素材料の黒鉛化度の評価に用いられる(3)．600 min

経過後，各触媒の生成炭素の ID/IG を測定した結果，

触媒の構造によらず ID/IGが約 1.55 となることが確認

された．よって，生成炭素は炭素材料の構造に関係な

く一定の活性を示し，同質の炭素であると考えられる．

また，初期のメタン転化率が高い触媒ほど 60 min 程

度までは ID/IG も高い値を示したことから，ID/IGは触

媒の初期活性に関連したパラメータであると考えら

れる． 
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Fig. 1. Time variation of spectral parameters of Raman spectra at 
T = 1173 K and SV = 360 h-1 
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