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요     약

메탄의 부분산화에 의하여 합성가스를 제조하 다. 렴하며 본 반응에 활성이 좋은 것으로 알려진 Ni을 활성 

물질로, 우수한 산소 장능력과 높은 산화․환원 특성을 지닌 CeO2를 담체로 하여, 함침법과 우 아법으로 매를 

제조하 다. 반응은 고정층 반응기를 이용하여 1 atm, 650~800℃에서 실시하 다. 표면  측정 장치를 이용하여 

매 제조법에 따른 표면  차이를 비교해 본 결과 우 아법으로 제조한 매가 함침법으로 제조한 매보다 표면 이 

약 11배 이상 큼을 알 수 있었고, SEM으로 표면 구조를 조사해본 결과 우 아법으로 제조한 매가 훨씬 더 미세하고 

균일함을 알 수 있었다. 우 아법으로 제조한 매가 함침법으로 제조한 매보다 더 높은 메탄 환율  합성가스 

선택도를 나타내었다. 본 반응의 문제 인 탄소 침 을 이기 하여 La을 첨가하여 탄소 침 에 미치는 La의 

향을 알아보았다. TGA(열 량 분석기) 분석 결과 La이 첨가되지 않은 매에는 약 16%의 탄소 침 이, La을 

첨가한 매에는 약 2%의 탄소 침 이 형성되었다. 따라서 La 첨가는 탄소 침 을 여서 매 비활성화를 막은 

것으로 추정된다. 

Abstract - Synthesis gas was produced by the partial oxidation of methane. For the 

preparation of catalysts, Ni, known to be active in this reaction and cheap, was used as the 

active component and CeO2, having high oxygen storage capability and high redox ability, 

was used as the support. The catalysts were prepared by the impregnation and urea methods. 

The catalyst prepared by the urea method showed about 11 times higher surface area and 

finer particle size than that prepared by the impregnation method. The catalysts prepared 

by the urea method showed higher methane conversion and synthesis gas selectivity than 

that prepared by the impregnation method. In this reaction, carbon deposition is a problem 

to be solved, so La was added to the catalyst system to reduce the carbon deposition. TGA 

analysis results showed that there was 2% carbon deposition with La-added catalysts and 

16% with La-free catalysts. It was found that the addition of La decreases the amount of 

carbon deposition and prevents catalyst deactivation. 
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Ⅰ. 서  론

풍부하게 매장되어있는 천연가스를 고부가가치
의 물질로 전환시키는 한 방법이 천연가스로부터 
합성가스를 제조하는 것이다. 합성가스는 메탄올 
합성, Fischer-Tropsch 공정을 통한 가솔린 제조, 연
료 전지 등 상업적인 연료분야에서 중요한 위치를 
차지하고 있으며, 아울러 유용한 화학물질들의 합
성원료로서 dimethyl carbonate, ammonia, acetic acid, 

aldehydes, alcohols, chemicals, waxes 등의 제조에 
이용되고 있다[1]. 

합성가스를 제조하는 공정들을 살펴보면, 첫째로 

아래 반응식과 같이 현재 상업화되어 있는 수증기 
개질공정이 있다[2]. 

CH4+H2O → CO+3H2, △H= 206 kJ/mol

이 공정은 1926년 처음 개발되어 수십 년 동안 
계속적인 공정개선을 통하여 현재까지 이용되고 있
는 방법이다. 이 공정에서 합성가스를 제조하는 단
계의 비용이 전체 모든 가스전환 공정의 총비용 중 
60~70%를 차지할 만큼 많은 비용을 소모하는 공정
이며, 탄소 침적에 의한 촉매의 활성이 저하되는 이
유 때문에 활성저하를 막기 위하여 과량의 수증기를 
이용해야 하는 문제를 안고 있고, 이 반응은 흡열반
응으로서 많은 에너지를 소비하는 공정이다. 현재 
여타의 공정들이 에너지를 절감할 수 있는 공정으로 
대체되어 나아가는 점을 감안해 본다면 비효율적
인 공정이며, 생성물인 CO : H2의 몰 비가 1 : 3으로서 

제조된 합성가스가 downstream에서 원료로 이용되
려면 CO : H2의 몰 비를 1 : 2로 재조절하여야 한다. 

둘째로 CO2 개질에 의한 합성가스 제조공정이다[3].

CH4+CO2 → 2CO+2H2, △H= 247 kJ/mol

이 공정은 1948년 Reitmeier에 의해 처음 시작되었
으며, 이는 지구온난화의 주범인 이산화탄소를 다른 

화합물로 전환하여 배출량을 줄임으로써 지구온난
화를 완화시키고자 하는 목적으로 출발하였다. 그
러나 이 또한 수증기 개질 공정과 마찬가지로 흡열
반응으로서 에너지를 많이 소모하는 공정이고 탄
소 침적에 의한 촉매의 활성저하의 문제점을 안고 
있다. 또한 생성물인 CO : H2의 몰 비가 2 : 2로서 
합성가스를 원료로 하여 유용한 물질을 만들기 위해
서는 몰 비의 재조정이 불가피한 단점이 있으며, 미 
반응물인 이산화탄소와 생성물인 일산화탄소를 분
리하는 기술은 매우 어렵고 비용이 많이 들어가는 

공정이므로 경제성을 고려해 볼 때 바람직하지 못
한 공정이라고 할 수 있다. 

셋째로 부분산화에 의한 합성가스 제조공정이다[4].

CH4+½O2 → CO+2H2, △H= -36 kJ/mol

이 공정은 수증기 개질 공정과 CO2 개질 공정에 
비하여 많은 장점을 가지고 있는 공정이다. 이 반응은 

발열반응으로서 에너지 비용을 절감할 수 있으며, 

생성물인 CO : H2 의 몰 비가 1 : 2로서 downstream

에서 바로 이용이 가능하다는 장점들을 가지고 있는 
공정이다. 따라서 이 공정이 상업화가 된다면 에너지 

절약이나 경제성 면에서 매우 유리 할 것으로 기대
된다.

메탄의 부분산화에 의한 합성가스 제조에 이용
되는 촉매들은 크게 몇 부류로 나눌 수 있다. 즉, 

귀금속 계열(Rh, Ru, Pd, Pt) 촉매들, 담지된 니켈과 
코발트 촉매들, Ln2Ru2O7 같은 pyrochlore 형태의 
산화물들 그리고 LaMO3(M=Ni, Rh, Co, Cr)와 같은 
perovskite 형태의 산화물들이다[5]. 먼저 귀금속 계
열을 살펴보면, 대체적으로 좋은 촉매활성을 보이는 

것으로 알려져 있다. Wang[6]등은 Rh을 0.01~5.0wt%

로 -Al2O3에 담지시켜 반응한 결과, 모든 촉매에서 
Rh 의 담지량과 상관없이 거의 유사한 메탄의 전환
율과 CO, H2 선택도를 얻었으며, 특히 1wt% Rh/γ

-Al2O3 촉매에서 82%의 메탄 전환율과 96%의 CO 

선택도, 98%의 H2 선택도를 얻었으며, 120시간동안 

촉매의 안정적인 활성을 보여주었다고 보고하였다. 

이에 반해 1wt% Rh/SiO2 촉매의 경우는 반응시작 
얼마 후 즉시 비활성화 되었으며, 이는 탄소 침적과 
활성 금속의 소결에 의한 결과라고 보고하였다. 

Hegarty[7]등은 1wt%의 Co, Cu, Fe, Ni, Pd, Pt 금속을 
ZrO2에 담지한 촉매들을 400~800℃에서 반응한 결
과 Pt, Pd, Ni을 담지시킨 촉매의 활성이 다른 촉매에 

비하여 뛰어난 활성을 보여주었으며, 촉매의 안정성 
실험결과, Pt를 담지시킨 촉매만이 30시간 이상 안
정적인 촉매 활성을 보여주었다고 보고하였다. 이
것은 Pt를 담지시킨 촉매에 비하여 다른 촉매들은 
현격하게 탄소 침적이 일어나 촉매활성 저하가 일
어난 것으로 보고하였다. 이처럼 귀금속 계열의 촉매
들은 우수한 촉매활성을 보여주는 것으로 보고되
고 있다. 그러나 귀금속들은 값이 비싸다는 단점을 
가지고 있다. 따라서 귀금속 촉매들과 비슷한 촉매의 

활성을 보여줄 수 있는 값이 싼 금속 촉매를 개발하
는 것이 필요하다. 이러한 촉매들 중 니켈을 기본으로 

한 촉매들은 값이 싸고 활성이 좋기 때문에 메탄의 
부분산화 반응을 위한 촉매로서 가장 많이 연구 되
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Urea + 200 mL water + Cerium nitrate

↓

Stirring

↓

Aging at 100℃ for 3 h

↓

Drying at 100℃ for 24 h

↓

Calcination at 650℃ for 3 h

↓

Support

↓

Impregnation

Fig. 2. Procedure for catalyst preparation by 

the urea method.

Ni nitrate + 200 mL water

↓

Loading to support(Cerium oxide)

↓

Drying at 100℃ for 24 h

↓

Calcination at 650℃ for 3 h

↓

Grinding

↓

Sieving(60~80 mesh)

Fig. 1. Procedure for catalyst preparation by 

the impregnation method.

어 왔다. 그러나 탄소 침적과 높은 온도에서의 소결 
현상에 의한 촉매의 비활성화가 니켈 촉매에서 발생
된다고 보고되었다[8]. 탄소 침적은 주로 아래의 경
로를 통하여 일어나는 것으로 알려져 있다[9].

① CH4 → C+2H2, △H= 17.9 kcal/mol

② 2CO → C+CO2, △H= -41.1kcal/mol

첫 번째 경로는 높은 온도에서, 두 번째 경로는 
낮은 온도에서의 탄소 침적을 설명한다. Zhu[10]등
은 일반적인 메탄의 부분산화 온도인 1050 K에서 
담지된 니켈 촉매의 주된 탄소 침적 경로는 메탄 
분해라고 보고하였다. 따라서 최근 메탄의 부분산
화에 대한 연구는 소결과 탄소 침적을 억제시켜 
촉매의 안정성과 높은 활성을 유지시키는 촉매개
발에 초점을 맞추고 있다. Liu[11]등은 니켈이 담지
된 알루미나에 Li이나 La 같은 희토류 금속을 첨가
하면 담체의 안정성이 향상되고 소결과 니켈의 손
실이 억제되고, 탄소 침적이 감소한다고 보고하였
다. Pino[12]등은 우레아법으로 제조한 Pt/CeO2 촉
매가 기존의 함침법으로 제조한 촉매보다 더 균일
하고 표면적이 더 크며 촉매 활성도 더 좋다고 보고
하였다. 또한 CeO2의 높은 산화․환원 성질과 우수
한 산소 저장 능력 때문에 기존의 부분산화반응 
온도인 1050K 보다 낮은 온도에서도 부분산화반응
이 일어난다고 보고 하였다. 

따라서 본 연구에서는 값이 싸고 활성이 좋은 
Ni을 우레아법으로 CeO2에 담지시켜 촉매를 제조
한 후 특성 및 반응을 통한 촉매 활성을 조사하여 
보았다. 아울러, 이 반응계의 문제점인 탄소 침적을 
줄이기 위하여 La을 첨가하여 탄소 침적에 미치는 
La의 영향을 조사하여 보았다. 또한 CeO2의 특징인 
높은 산화․환원 성질과 우수한 산소 저장능력을 
이용하여 기존 반응보다 낮은 온도인 650℃에서 
반응 실험을 실시하였다.

Ⅱ. 실  험

2.1. 매제조

촉매 제조에 이용된 시약은 다음과 같다. Ni(NO3)2

․6H2O(Junsei, 97%), CeO2 (Janssen, 99.9%), Ce(NO3)3

․6H2O(Yakuri, 98%), La(NO3)3․6H2O(Junsei, 98%), 

Urea(Samchun, 98%). 반응에는 CH4(99.97%), O2

(99.99%) 기체를 이용하였다. 본 실험에 이용된 촉매
는 함침법과 우레아법[13]으로 제조하였으며 제조 공
정도를 Fig. 1 및 Fig. 2에 각각 나타내었다. 담지 시키
고자 하는 시약의 순도를 고려하여 wt%를 계산한 

양을 200 mL의 증류수에 충분하게 녹인 후에 담체
를 넣고 교반하여 담지 시킨 후 건조기에서 100℃로 

24시간 동안 건조하였다. 건조된 촉매는 air를 30 

mL/min의 유속으로 흘려주면서 650℃에서 3시간 
동안 소성하였다. 일정한 크기의 촉매 입자를 만들
기 위하여 소성된 촉매는 압축기를 이용하여 얇은 판
으로 제조한 후 다시 갈아서 체(sieve)를 이용하여 

60~80 mesh의 촉매만을 선별하였다. 선별된 촉매는 

실리카겔이 들어있는 데시케이터에 보관하였다. 우
레아법은 Fig. 2와 같이 먼저 우레아를 이용하여 
spport를 만든 후 이 support에 Fig. 1과 같이 Ni nitrate

를 함침법으로 담지하였다.

2.2. 반응장치

메탄 부분산화반응을 위한 반응기는 고정층 반
응기로 길이가 50 cm, 지름이 3/8˝인 석영관을 이용
하였으며, 촉매는 유리섬유로 촉매 상하층을 채워
서 고정하였다. 반응 온도는 반응기 내에 열전대를 
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Fig. 3. CH4 conversion with 2.5wt% Ni/CeO2 

catalysts prepared by different methods. 

(T = 650℃, CH4/O2 = 2, total flow rate 

= 100 mL/min).

Fig. 4. H2 selectivity with 2.5wt% Ni/CeO2 ca-

talysts prepared by different methods. 

(T = 650℃, CH4/O2 = 2, total flow rate 

= 100 mL/min).

위치시켜 제어하였으며, 오차는 ±1℃이었다. 각 기
체의 유입압력은 2.5 atm으로 유지시키고, 각 가스의 

유속은 비누거품 유량계로 보정한 ball flowmeter를 
사용하여 조절하였다. 미반응물과 생성물의 분석을 
위하여 gas chromatography(Shimazu GC-8A) 칼럼 물
질로 carbosphere(Alltech, φ⅛″×2 m)를 이용하였다. 

생성물 중 물을 제거하기 위하여 반응기와 sampling 

valve 사이에 냉각 장치와 실리카겔을 충전한 습기 
제거장치를 설치하였다.

2.3. 실험방법  분석

촉매 0.3 g을 반응기에 채운 후 반응기 내부로 
촉매층 상층부에 열전대를 고정시킨 후에 반응물의 

혼합비를 CH4:O2=2:1로 하여 반응물을 공급하였다. 

반응온도는 650~800℃이었으며, 반응물의 총 유속
은 100 mL/min이었고 매 1시간 간격으로 생성물과 미
반응물을 GC로 분석하였다. 촉매의 표면적을 측정
하기 위하여 표면적 측정 장치(Micromeritics, ASAP- 

2010)를 이용하였다. 또 반응 후 침적된 탄소의 양을 

측정하기위하여 O2 흐름 하에서 10℃/min의 속도로 

온도를 800℃까지 승온하면서 감량되는 시료의 무게
를 TGA(열중량 분석기, TA Instrument, TGA2950)로 
분석하였다. 

2.4. 자료 분석

생성물은 수소, 일산화탄소, 이산화탄소, 물이었다. 

반응시간에 따른 메탄의 전환율, H2 선택도, CO 선택
도의 계산은 매 분석 시 실제 유출되는 유속을 측정한 

후 각 기체의 몰분율을 구하여 각 기체별 몰분율과 
실제 유속을 곱하여 실제 유출되는 각 기체의 유속을 

구하였다. 실제 유출 유속으로부터 각 기체의 실제 
몰수를 구하고 carbon balance를 이용하여 제거된 
물의 몰수를 이론적으로 구하였다. 

메탄의 전환율과 H2 선택도 및 CO 선택도는 다
음과 같이 정의하였다.

전환율 유입되는메탄의몰수
유입되는메탄의몰수유출되는메탄의몰수

×

선택도 의몰수의몰수
의몰수

×

선택도 의몰수의몰수
의몰수

×

Ⅲ. 결과  고찰

3.1. 매 제조방법에 따른 활성 비교

촉매 제조방법에 따른 촉매의 활성 및 특성을 
비교하기 위하여 기존의 메탄 부분산화반응 촉매 
제조에 주로 이용되었던 함침법과 근래에 연구 되는 

우레아법을 이용하여 제조된 촉매의 활성 및 특성을 

비교하여 보았다. 우선 제조 방법에 따른 메탄 전환
율을 Fig. 3에 나타내었다. 2.5wt% Ni/CeO2 촉매를 
함침법과 우레아법으로 제조하여 각각 650℃에서 
반응시킨 결과 Fig. 3에서 볼 수 있듯이 함침법으로 
제조한 촉매의 메탄 전환율은 약 60%이었고, 우레
아법으로 제조한 촉매의 메탄 전환율은 시간에 따
라 약간 감소하였으나 반응시간 600 min에서 약 
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Catalyst
Calcination 

temperature(℃)

Surface area

(m
2
/g)

Preparation 

method

2.5wt% 

Ni/CeO2
650 3.8

impregnation 

method

2.5wt% 

Ni/CeO2
650 41.2 urea method

Table 1. Surface areas of catalysts prepared 

by different preparation methods.

(a) 2.5wt% Ni/CeO2 (impregnation method)

(b) 2.5wt% Ni/CeO2 (urea method)

Fig. 6. SEM images of catalysts prepared by 

different preparation methods.

Fig. 5. CO selectivity with 2.5wt% Ni/CeO2 ca-

talysts prepared by different methods. 

(T = 650℃, CH4/O2 = 2, total flow rate 

= 100 mL/min).

75%이었다. 이에 알 수 있듯이 우레아법으로 제조
한 촉매가 함침법으로 제조한 촉매보다 메탄 전환
율이 약 15%정도 높음을 알 수 있었다.

제조 방법에 따른 H2 선택도를 Fig. 4에 나타내었
는데 함침법으로 제조한 촉매의 H2 선택도는 약 50%

이었고, 우레아법으로 제조한 촉매의 H2 선택도는 
약 70%이었다. H2 선택도 또한 우레아법으로 제조한 
촉매가 함침법으로 제조한 촉매보다 약 20% 정도 
높음을 알 수 있었다. 제조방법에 따른 CO 선택도
를 Fig. 5에 나타내었다. 함침법으로 제조한 촉매의 
CO 선택도는 약 50%이었고, 우레아법으로 제조한 
촉매의 CO 선택도는 약 80%이었다. 여기에서 알 
수 있듯이 우레아법으로 제조한 촉매가 함침법으
로 제조한 촉매 보다 CH4 전환율, H2 및 CO 선택도 
모두에서 높음을 알 수 있었다.

그 이유를 알아보기 위하여 SEM(주사전자현미
경)을 이용하여 촉매 표면상태를 조사하여 보았으
며, 그 결과를 Fig. 6에 나타내었다. SEM 사진에서 
볼 수 있는 것과 같이 우레아법으로 제조한 촉매가 
함침법으로 제조한 촉매보다 입자가 미세하고 균일
함을 볼 수 있다. 이는 함침법은 촉매 제조 시 담체인 

cerium oxide에 활성종인 Ni을 바로 담지 시키는 
것에 반해, 우레아법은 우레아를 용해시킨 수용액에 
cerium nitrate를 넣고 gel형태로 제조한 후 건조와 
소성을 시켜서 cerium oxide 담체를 제조한 후 여기에 

Ni을 담지 시킴으로써 훨씬 더 미세하고 균일한 
입자를 제조 할 수 있었다.

제조 방법에 따른 촉매 표면적을 비교해 보기 위
하여 표면적 측정 장치를 이용하여 표면적을 측정하

였으며 그 결과를 Table 1에 나타내었다. 표에서 볼 

수 있듯이 우레아 법으로 제조한 촉매가 함침법으로 

제조한 촉매보다 표면적이 약 11배 정도 크게 나타
났다. 이는 SEM 사진 결과에서도 보았듯이 우레아법
으로 제조한 촉매입자가 함침법으로 제조한 촉매입자 
보다 미세하고 균일함으로써 촉매 표면적 또한 큼을 
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Fig. 7. CH4 conversion change with reaction 

time for 2.5wt% Ni/CeO2 and 2.5wt% 

Ni/Ce(La)Ox catalysts. (T=650℃, CH4/

O2 =2, total flow rate=100 mL/min).

Fig. 8. CO selectivity change with reaction time 

for 2.5wt% Ni/CeO2 and 2.5wt% Ni/Ce

(La)Ox catalysts. (T=650℃, CH4/O2 =2, 

total flow rate=100 mL/min).

의미한다.

Takehira[14]등은 넓게 분산된 Ni 금속 입자들은 
메탄의 부분산화반응에서 선택도 향상과 코크형성 
예방에 매우 효과적이라고 발표하였다. 이는 본 반응
에서 촉매의 표면적이 높아짐에 따라 활성종인 Ni이 

더 잘 분산되고, 따라서 우레아법으로 제조한 촉매가 

함침법으로 제조한 촉매 보다 반응성이 더 우수한 결
과들과 잘 부합된다. 하지만 Fig. 3~Fig. 5에서 우레아

법으로 제조한 촉매는 시간이 지날수록 촉매 활성이 
계속 떨어지는 것을 볼 수 있는데, 이는 우레법으로 
제조한 촉매가 처음에는 활성이 좋지만 시간이 지
날수록 탄소가 침적되어 촉매가 비활성화 되면서 
이러한 결과를 보인 것으로 추정 된다.

3.2. La 첨가에 따른 향

메탄의 부분산화 반응에서 가장 큰 문제점 중의 
하나는 탄소의 침적이다. 이는 주로 금속이 포함된 
촉매의 표면상에서 일어나며 촉매의 활성을 떨어
뜨리며 관형 반응기를 이용할 경우 반응기체의 흐
름을 막아 일부분을 과열시키거나 심할 경우 폭발
의 가능성이 있는 중요한 장해 요인이 된다. 따라서 
메탄의 부분산화 반응에서 탄소 침적을 억제시키
면서 활성이 좋은 촉매의 개발은 중요한 과제이다. 

이에 탄소 침적에 대한 억제능력이 우수하다고 알
려진 La을 첨가시킨 후 본 반응에서 La의 탄소 침적 
억제 능력을 조사해 보았으며, 그 결과를 Fig. 7에 
나타내었다. 그림에서 볼 수 있듯이 La이 첨가되지 
않은 2.5wt% Ni/CeO2촉매는 시간이 지남에 따라 
메탄 전환율이 계속해서 감소하였지만, La이 첨가
된 2.5wt% Ni/Ce(La)Ox 촉매는 시간이 지나도 80%

의 메탄 전환율을 계속해서 유지하고 있음을 볼 
수 있다.

메탄 전환율뿐만 아니라 CO 선택도도 Fig. 8에서 
볼 수 있는 것과 같이 La이 첨가된 촉매는 80%의 
CO선택도가 계속 유지됨을 볼 수 있다. H2 선택도
를 Fig. 9에 나타내었는데, La이 첨가된 촉매와 첨가
되지 않은 촉매에서 큰 차이를 보이지는 않았지만 
La이 첨가된 촉매가 H2 선택도 또한 약간 우수함을 
볼 수 있다. 이로써 La이 첨가되지 않은 촉매와 첨
가된 촉매의 처음 활성은 모두 비슷하였지만 시간
이 지남에 따라 La이 첨가된 촉매만이 활성을 계속
해서 유지함을 알 수 있다. 이는 La이 첨가되지 않
은 촉매는 시간이 지남에 따라 탄소가 침적되면서 
촉매의 비활성화를 촉진한 것으로 추정된다. 

이러한 추정을 확인해 보기 위하여 TGA 분석을 
통하여 반응에 이용했던 촉매의 탄소 침적량을 조
사해 보았다. Fig. 10은 La이 첨가되지 않은 2.5wt% 

Ni/CeO2 촉매와 La이 첨가된 2.5wt% Ni/Ce(La)Ox 

촉매의 TGA 분석 결과로서, 그림에서 볼 수 있는 
것과 같이 La이 첨가되지 않은 2.5wt% Ni/CeO2 촉
매는 약16%의 무게 감량을 나타내었고 La이 첨가
된 2.5wt% Ni/Ce(La)Ox 촉매는 약 2%의 무게 감량
만을 나타내었다. 여기서 무게 감량은 침적된 탄소
의 산화에 따른 것으로서 무게 감량이 클수록 탄소 
침적이 큼을 의미한다. 따라서 La이 탄소의 침적에 
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Fig. 9. H2 selectivity change with reaction time 

for 2.5wt% Ni/CeO2 and 2.5wt% Ni/

Ce(La)Ox catalysts. (T=650℃, CH4/O2 

=2, total flow rate=100 mL/min).

Fig. 10. TGA curves for 2.5wt% Ni/CeO2 and 

2.5wt% Ni/Ce(La)Ox catalysts after 

10 h of reaction at 650℃.

대한 억제 능력이 우수하여 촉매의 활성을 유지시
켜 반응의 안정성을 높이는데 중요한 역할을 하는 
것으로 판단된다.

Ⅳ. 결  론

CeO2에 니켈을 담지시킨 촉매에 La을 첨가시켜 
메탄의 부분산화에 의한 합성가스 제조 연구에서 
다음과 같은 결론을 얻을 수 있었다.

1. 함침법과 우레아법 두 가지 방법으로 제조한 

촉매의 표면적은 우레아법으로 제조한 촉매가 함
침법으로 제조한 촉매보다 약 11배 정도 컸고, SEM

으로 표면적을 조사한 결과 우레아법으로 제조한 
촉매 입자가 함침법으로 제조한 촉매 입자보다 훨
씬 더 미세하고 균일한 것을 알 수 있었다. 이는 
우레아법으로 제조한 촉매의 입자가 미세하고 균
일해 짐으로써 표면적이 넓어져 활성종인 Ni이 잘 
분산되어 촉매 활성이 더 우수한 것으로 추정된다. 

2. 우레아법으로 제조한 촉매가 함침법으로 제
조한 촉매보다 더 높은 메탄 전환율 및 합성가스 
선택도를 나타내었다. 

3. 우레아법으로 제조한 2.5wt% Ni/CeO2 촉매에 
La을 첨가시켜 반응 실험을 한 결과, La이 첨가되지 
않은 2.5wt% Ni/CeO2 촉매는 시간이 지날수록 촉매 
활성이 떨어진 반면 La이 첨가된 2.5wt% 

Ni/Ce(La)Ox 촉매는 시간이 지나도 촉매 활성이 계
속 유지되었다.

4. 탄소 침적의 정도를 측정하기위한 TGA 분석 
결과 La이 첨가되지 않은 촉매는 약 16%의 무게 
감량을 나타낸 반면 La이 첨가된 촉매는 약 2%의 
무게 감량 밖에 나타내지 않았다. 이로써 La이 탄소 
침적을 억제시켜 촉매 비활성화를 막는 것으로 판
단된다.
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