
水熱条件下での炭酸ガスの還元反応 （VI） 

 

１． 目的 

 産業革命以降，人類は石炭・石油等の化石燃料を

大量消費することによって快適な生活を営んできた．

その結果，大気中の二酸化炭素濃度増加に伴う地球

温暖化が大きな社会問題となり，環境保全の観点か

ら，二酸化炭素削減と化学原料としての再利用が望

まれている． 

 著者は，水熱条件下で水酸化ナトリウム水溶液に

二酸化炭素ガスを溶解させたNaHCO3溶液の水素還元

反応を行い、還元反応過程や反応速度、見かけの活

性化エネルギ等を明らかにしてきた。1)-3) 

 本研究では，Pd系触媒を用いたNaHCO3水溶液の水

熱還元反応について検討を行う。 

 

２． 実験 

実験には市販の Pd 系触媒（日揮化学：N1163A3）

を用い、手順及び分析方法は以前の報告と同様に行

った。1)-3) 

 

３．  結果と考察 

３．１  反応温度と時間 

 図１に反応温度及び時間を変化させた場合のギ酸

イオン収率を示す。 

100℃処理におけるギ酸イオン収率は時間ととも

に増加したが、3時間以上ではほぼ一定の値（約43%）

となった。処理温度が高くなるとギ酸イオン収率は

増大し、200℃、1時間反応で約80%の値を示したが、

長時間反応においてもその収率は変化しなかった。

また、高温反応では短時間で平衡状態（式１）に達

したが、ギ酸イオン収率自体は低下した。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図１ ギ酸イオン収率 

Ni 系触媒を使用した研究 2)では、250℃以上の高

温反応で炭酸水素イオンから還元したギ酸イオン

の一部がメタンまで還元されたが、Pd系触媒では、

高温・長時間反応（300℃、6h）においてもメタン

は確認されなかった。 

NaHCO3 + H2   HCOONa + H2O （式１） 

３．２ 活性化エネルギ 

 水熱条件化における NaHCO3から HCOONa への還元

反応速度式が式２で表されると仮定し 4)、各反応温

度の速度定数からアレニウスプロット（図２）を作

図した。 

d[HCOONa]/dt = k[NaHCO3] [H2]
1/2 （式２） 

アレニウスプロットの傾きから、本研究における見

かけの活性化エネルギは約 34kJ/mol と見積もられ、

無触媒下での活性化エネルギ３）の約半分の値であっ

た。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図２ アレニウスプロット 

 

４． まとめ 

 Pd系触媒を用いて水熱条件下で炭酸水素イオンの

還元反応を行った結果、還元生成物はギ酸イオンの

みであり、メタンへの還元反応は進行しなかった。

また、ギ酸イオンへの還元反応に対する見かけの活

性化エネルギは約34kJ/molとなり、高活性な触媒効

果が確認された。 
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