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研究成果の概要（和文）：貴金属不要でかつ高性能な水素製造触媒を開発するため、熱プラズマ法で規則型
Ni-SnおよびNi-Fe基の金属間化合物のナノ粒子の創製を行い、メタノールの分解及びメタンの水蒸気改質反応の
触媒特性を調べた。Ni3Snナノ粒子は高い活性、安定性及び水素選択性を有することを見出した。また、Mgを添
加したNi3Feナノ粒子は高い活性と炭素析出抑制特性を有することを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：In order to develop efficient and inexpensive catalysts for hydrogen 
production, Ni-Sn and Ni-Fe based intermetallic nanoparticles were fabricated by a thermal plasma 
method, and their catalytic properties for methanol decomposition and methane steam reforming were 
examined. Ni3Sn showed high catalytic activity, stability, and hydrogen selectivity. Ni3Fe with the 
addition of Mg showed high activity and carbon deposition resistance.  
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１．研究開始当初の背景 
燃料電池の普及には、燃料となる水素を安

価で効率よく作り出す必要がある。現在、水
素は Ru、Pt、Ni、Cu などの金属触媒を用い
て、主に化石燃料の改質反応により製造され
ている。しかし、貴金属は高価であり、Ni,Cu
は触媒性能が不十分である。貴金属不要でか
つ高性能な水素製造触媒の開発は不可欠で
ある。規則構造を持つ金属間化合物は、純金
属や合金では得られない物性（例えば、耐熱
性、形状記憶、超伝導、水素吸蔵など）を示
す。このような規則構造を反映した表面の原
子配列や電子状態には特異な触媒特性が期
待できる。これまで金属間化合物を触媒とし
て応用する研究は少ないが、新しい触媒材料
としての可能性が示唆されている。 
従来の金属ナノ粒子触媒調製によく用いら
れている金属塩などを液相中で還元する方
法は、低温で行うため、規則構造の形成は難
しい。そのため、規則構造を持つ金属間化合
物のナノ粒子の触媒特性に関する知見は極
めて少ない。本研究は、高温熱プラズマ法で
規則構造を持つ金属間化合物のナノ粒子を
合成することにより、従来の金属や合金ナノ
粒子触媒にない新しい水素製造触媒の発見
が期待できる。 
 
２．研究の目的 
本研究は超高温熱プラズマ法を用い、規則

型 Ni 基金属間化合物のナノ粒子の創製及び
水素製造触媒特性の解明を目的とする。触媒
特性はメタノール及びメタンの分解反応、改
質反応を取り上げ、触媒特性に及ぼすナノ粒
子の規則構造、形態（サイズ、形状など）、
及び化学組成の影響を検討し、金属間化合物
ナノ粒子の触媒特性発現機構の解明を図る。 
 

３．研究の方法 
触媒反応中に安定的に存在できる規則型

Ni 基金属間化合物のナノ粒子を熱プラズマ
法で作製する。安定な Ni 基金属間化合物群
については、酸化物生成標準自由エネルギー
が Niに近い元素との金属間化合物に着目し、
エリンガム･ダイアグラムを用いて有望な候
補を選定する。ナノ粒子の作製は真空アーク
プラズマ蒸着法を用いる。作製したナノ粒子
のキャラクタリゼーション（結晶構造、組成、
形態）の結果を熱プラズマ作製にフィードバ
ックし、ナノ粒子の化学組成、規則構造およ
び形態（粒子サイズ、形状）の制御には最適
な作製条件を確立する。メタノール、メタン
からの水素製造反応を用いて、作製したナノ
粒子の水素製造触媒特性を検証する。触媒反
応前後のナノ粒子のキャラタリゼーション
を行い、触媒特性に及ぼすナノ粒子の結晶構
造、形態（サイズ、形状など）、及び化学組
成の影響を調べる。 
 

４．研究成果 
（１）Ni-Sn 及び Ni-Fe 系金属間化合物ナノ

粒子の作製 
熱プラズマ蒸着法を用いて、Ni-Sn および
Ni-Fe における各化合物（Ni3Sn, Ni3Sn2, 
Ni3Sn4、Ni3Fe, Ni3Fe-Mg）のナノ粒子を作製
した。作製したナノ粒子のキャラクタリゼー
ションは、X 線回折（XRD）、比表面積測定（BET 
法）、電子顕微鏡（TEM、SEM）などにより行
った。図１は作製した Ni3Sn ナノ粒子の X 線
回折測定結果を示す。ほぼ Ni3Sn 単相になっ
ていることが分かる。また、窒素ガス吸着で
測定した比表面積は 10 m2/g 程度である。 
 

図２は Ni3Snナノ粒子の電子顕微鏡観察結
果を示す。これらのナノ粒子の粒径は主に数
nm～100nm の範囲にあることが分かる。 

 
（２）Ni-Sn 及び Ni-Fe 系金属間化合物ナ

ノ粒子の触媒特性 
メタノールの分解反応に対し、Ni3Sn, 

Ni3Sn2, Ni3Sn4 の各化合物のナノ粒子の触媒
特性を測定した結果、Ni3Sn は Ni3Sn2, Ni3Sn4

より高い活性、安定性及び水素選択性を有す
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図1 Ni3Snナノ粒子の放射光XRD測

定結果 

 

 

図 2  Ni3Sn ナノ粒子の電子顕

微鏡観察結果（HAADF-STEM

像） 



ることが分かった。図３は Ni3Sn ナノ粒子の
673K で 70 時間等温実験中の各生成ガスの生
成速度の測定結果を示す。主に H2と CO が生
成され、メタノール分解に高い選択性を示し
た。また反応中 H2と CO の生成速度は安定的
に維持され、高い安定性を示した。 
 
メタンの水蒸気改質に対し、Ni3Fe 及び Mg

を添加した Ni3Fe（Ni-15Fe-13Mg(at%)）ナノ
粒子の触媒特性を測定した結果、Mgを添加し
た Ni3Fe ナノ粒子は Ni3Fe より高い触媒活性
を示した（図 4）。 
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