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【緒言】 
二酸化炭素削減法の一つである二酸化炭素のリフォーミングは、二酸化炭素を消費し、有

効に活用する方法で（1）式に示す反応である。 
CO2 + CH4 → 2CO + 2H2                          (1) 

従来の研究からは、CO2リフォーミング反応に必要不可欠な触媒に関する統一的な見解は

得られていない。そこで本研究では非経験的分子軌道法を用い、Ni、Pt、Ru触媒について比
較する。その際活性化エネルギーをパラメータとして用いた。 

 

【計算方法】 
本研究での計算はすべて非経験的分子軌道プログラムGaussian03を用いた。基底関数はH、

C、O、Si原子に対し 6-31g*、重原子である金属に対しては内核にHay and Wadtの有効内核ポ
テンシャルを、外核にはvalence double zetaを用いた。触媒は下図に示すシリカ担体クラスタ

ーを用いた。クラスターのSiO2

部位はβ-christbalite構造の実験
値で固定し、端をH原子で終端
させた。先端に金属原子を用い

た。 
 

【結果】 
 計算結果は右図に示す通りになり、Ru触媒が最も活性化エネルギーが低くなった。 
最初のCO2吸着では、各触媒ともに

4~5kcal/mol程度安定化し違いは見ら
れなかった。CO脱離反応の活性化エネ
ルギーには大きな差がみられた。 
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