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論文内容の要旨

接触水素化反応の研究は，反応機作の決定あるいは，触媒活性の要因の解明という，二つの方向か

らなされてきた。そこで，両者を統ーに的理解することを本研究の目的とした。

還元ニッケ Jレは実用触媒であるが，構造的に安定で取扱いやすい。そこで，還元ニッケノレを触媒と

する，エチレンの自己水素化反応と水素化反応，アセチレンの自己水素化反応と水素化反応について

触媒に前吸着させた二酸化炭素の毒効果をしらべた。その毒効果より，ニッケル表面の一部が水素化

反応に対して活性であるととがわかった。

還元ニッケノレの二酸化炭素に対する吸着能が不均質であるととより，水素化反応に対する触媒活性

もまた不均質であることが結論された。触媒毒となることが知られているアセチレンの毒効果とこ酸

化炭素の毒効果との比較，活性化熱，吸着二酸化炭素の安定性などから触媒表面間有の性質として

不均質性が現われる乙とを確めた。

また，ニッケル蒸着JJ莫によるエチレン水素化反応中の吸着量を測定して，反応機作を検討した。従

来の多くの研究結果と本研究で得られた結果と総合して，以下のような各表面反応過程と触媒活性の

不均質性(活性傾域)との対応関係が結論された。
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論文の審査結果の要旨

同体触媒の活性点には，今や格子欠陥のごとく容易に了解され，また実証されたものもあるが，そ

れ以外の活性点に関しては未だ明らかでない。その解明のため，本論文では， 380 0C で熱処理し結晶

化の進んだ還元ニッケル粉末を用い，下記関連四反応の比較検討を試みた。 (C2H2 (a) , C2Hx (a) は

吸着物を示す。)

仕) エチレンの自己水素化反応，

2 C2H4 → C2H6 十 C2H2 (a) 

(2) エチレンの水素化反応，

C2H4 十 H2 → C2H6

(3) アセチレンの自己水素化反応，

(6-x) C2H2 • (2-x) C2H6 十 4C2Hx (a) 

(4) アセチレンの水素化反応，

C2H2 -卜 2 H2 • C2H6 

そのために(2)の反応の進行 1~I:l の吸着量の測定を行ない，さらに還元ニッケノレ上には二酸化炭素が不

均質に前吸着される事実を考慮すると，つぎの結論が導かれた。

まずは)の反応では，二酸化炭素の前吸着率Qの増加と共に，ニッケルの活性が直線的に減少し，約

Q =0.4-0.5で消失する事実を見出し，乙れを触媒面にはエチレンを解離できる強い活性の部分 (S

似域)と，単 lこ水素化のみが可能な弱い活性の部分 (W領域)が存在することを提唱した。ついでこ

の両傾域の存在を仮定すると共に，吸着力の大きいアセチレンでは均質的に母効果を示す事実との比

較，吸着水素の表而移動性などを考慮すると，他の関運 3 反応の示す実験事実もすべてよく説明でき

ることを示した。なお，ここに見出されたニッケノレ面の不均質性はおそらく結晶面による反応の差で

あろうと示唆した。

以上を要するに，寺谷君は再現性に之しい触媒反応において，種々実験上の困難を克服し，甚だ主

要な結果を得ることができた。またその他共著ではあるが，すぐれた論文をすでに内外の学術雑誌に

発表しておることをあわせ考えて，理学博士の学位論文として十分価値あるものと認めた。
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