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論文の内容の要旨

　触媒活性点や反応メカニズム等の問題を解明するためには，触媒表面を原子レベルで観察する必要がある。し

かしながら，粉体触媒の表面観察は大変困難である。これに対して，単結晶表面をモデル触媒とした表面科学研

究が有効な研究手法となる。粉体触媒上とモデル触媒上で同一の反応が起こることが前提となるが，一旦モデル

触媒を確立できれば，粉体触媒にかわり単結晶モデル触媒を表面科学的手法により観察することで，触媒活性点

や反応メカニズム，素過程のキネティクス等の間題について，原子レベルで解明することが可能となる。そこで，

本研究では，以下の2つのテーマについて研究を行った。

（1）Cu単結晶モデル触媒：CO。の水素化によるフォーメート合成反応に関して，生成と分解のキネティクスが一

　致したことから，Cu（111）単結晶表面上とC）SiO。粉体触媒上で同一の反応が起きていることがわかった。す

　なわち，Cu（u！）単結晶表面は，Cu／SiO。触媒のモデル触媒として妥当である。したがって，Cu（u1）モデル

　触媒に表面科学的手法を用いることにより，フォーメート生成のメカニズムや素過程のキネティクスを原子レ

　ベルで解明することが可能となった。

（2）Rh単結晶モデル触媒1Rh（ユ00）表面上のMnOおよびMnの構造を明らかにした。Mn○はCOの吸着に大き

　な影響を及ぼさないが，Mnは大きな影響を及ぼすことがわかった。Mnの酸化状態の違いにより化学的性質に

　違いがみられる点が興味深い。また，Rh上のMn○はC○により容易に還元される。したがって，Rh－Mn触媒上

　のMnは，C○水素化反応中に還元されてメタリックなMnとしてあるいはRn－Mn合金として存在すると考えら

　れる。

　上述のように，単結晶表面を用いたモデル触媒の研究によって，粉体触媒の研究では得られない活性点やキネ

テイクスに関する表面現象を明らかにした。

審査の結果の要旨

　高圧反応器を用いた表面科学的手法によって，単結晶モデルおよび担持触媒の表面で起こるフォーメート種の

合成と分解に対して，キネティクスの一致を導いたことが高く評価される。また，走査トンネル顕微鏡などを用
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いて，ロジウム触媒に添加したマンガンの表面構造，酸化状態およびCO吸着挙動を明らかにした。特に，Mn○種

が容易に還元されR卜Mn表面合金がC○吸着に影響を及ぼすことを実験的に示した点に意義がある。反応器を併

用したモデル触媒の研究成果として重要である。

　よって，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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