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論　　文　　の　　要　　旨

　本論文は雪変遷金属触媒による炭化水素分解反応において雪その構造敏感な特徴を微視的に解明

しようとするものでヨそのためにテラスとステップを合わせもつNi（755）単結晶を触媒として用い、

C。～C。のシクロアルカンおよびC。～C。のザアルカンを反応物として事それらの分解素過程を超

高真空下の実験によって検討している。研究手法としては事主にオージェ電子分光法（AES）雪低速

電子線回折（LEED）および昇温脱離法（TPD）を適用している。

　Ni（775）に123Kで予め炭化水素を吸着し昇温させると害その種類により2または3本の親分子

によるピークが低温側に出現し争次いで分解による水素が脱離する。他の生成物は検出されずヨす

べての炭化水素はラ最終的に炭素と水素とに分解することが分かる。重水素を前吸着した系での同

一の実験から亨炭化水素との水素交換反応は生起せずラ素過程に可逆過程が含まれないたとも明ら

かにされた。

　炭化水素のドーズ量を変えたときのTPD実験からb2～3本の各脱離親分子ピークを骨多層吸着、

テラス上単分子層吸着およびステップ上単分子吸着とに各々同定するたとが出来ヨそれらのピーク

と分解水素発生の関係および重水素被毒効果の被覆率依存性を解析することにより、C－Hの開裂が

ステップ上で生起するとするラ従来からの主流の考え方を支持する結果となり芽構造敏感性をミク

ロな見地から証拠づける結果が得られた。また事ドーズ量を変えた同上の実験から事脱離親分子お

よび分解水素の濃度積分量をドーズ量ゼロに外挿することによりラ初期分解率を定義し定量的に評
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価することが可能であり事一方TPDピーク温度の解析から親分子の脱離エネルギーを算出すること

ができる。用いた各炭化水素にっいてこれを行いヲ初期分解率と脱離エネルギーの相関を求めたと

ころ冒2種の例外を除きヲ脱離エネルギーが高いほど初期分解率が高いという極めて良好な直線関

係が得られた。例外はシクロプロパンとシクロペンタンの2種で争上の相関から予想されるよりも

はるかに高い分解率を与える。その理由づけは雪今後の課題として残されるがラNi（111）等の低指

数面での同様の研究にその解明の鍵があると考えられラ現在その方向に研究を発展させている。以

上のとおり事N1単結晶高指数面を用いて事炭化水素分解の構造敏感性の由来をラ系統的な研究によ

り相当程度に解明し得たものである。

審　　査　　の　　要　　旨

　本論文は曾遷移金属触媒による炭化水素分解の構造敏感性の由来を事テラスとステップをもつNi

（755）単結晶面を用い雪最新の表面科学手法によって系統的に解明したもので、綴密で粘り強い研

究の結果曹説得力のある成果を得ておりヲ触媒化学および表面科学分野への貢献には大きいものが

ある。

　よってヨ著者は博士（工学）の学位を受けるに十分な資格を有するものと認める。
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