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１．概要（Summary ） 

 Ni は H2 生成や NO 分解触媒として利用が期待されてい

るが、大気中で容易に酸化されて触媒能が失活してしまう

という問題点があった。その一方で、H2 雰囲気では酸化

Ni 表面を還元し、触媒活性をもつ金属 Ni に再生できる。

我々は、急昇温による Si 高速酸化の知見を元に、圧力・

温度を変化させることによって効率的な酸化 Ni の還元が

できると考えた。リアルタイム光電子分光による反応速度

測定の結果、真空中では Ni(111)表面の完全な清浄化は

難しかったが、H2 雰囲気中では清浄化できることがわか

った。また H2 雰囲気中での還元過程では 2 つの律速反

応があることが明らかとなった。 

 

２．実験（目的,方法）（Experimental） 

本研究では高輝度放射光を用いた光電子分光により、

水素供給中の酸化金属表面の酸化状態、膜厚をリアルタ

イムに測定し、温度および水素分圧反応速度とこれらの

変化の相関から、水素を用いた酸化触媒表面還元過程

の微視的モデルを構築することを目的とした。本研究は

SPring-8 の BL23SU に設置されている表面化学実験ス

テーションを用いて行った。Ni(111)基板を測定槽に導

入後、Ar+イオンスパッタリングと H2 アニーリングに

よって清浄表面を得た。その後、O2を 4.0×10-6 Pa まで

導入し、Ni(111)表面を 100℃で 30 分間酸化させた。酸

化終了後 O2 を排気し、H2 を 2.0×10-6 Pa 導入した。

還元温度を 200 – 600℃まで変化させて実験を行い、Ni 

2p と O 1s 光電子スペクトルを測定した。 

 

３．結果と考察（Results and Discussion） 

Ni 2p スペクトルの解析から、酸化反応停止時の酸化

膜厚は約 1.5 nm であることがわかった。酸化 Ni 表面の

真空中加熱により、O 1s 光電子強度が急減し、真空中加

熱においても還元が進行していることが分かった。しか

し、加熱により O 1s 光電子強度は減少するが完全には消

失せず、真空中では完全な還元は難しいことがわかる。

一方、H2中では、加熱直後は真空中と似た変化を示すも

のの、還元が進行すると急激な減少を示し、清浄 Ni 表面

が得られた。また、還元速度の温度依存から、H2雰囲気

中の還元律速反応の温度依存性を発見した。 

今後は還元速度を詳細に解析して還元過程のアレニ

ウスプロットを作成し、活性化エネルギーから還元律速

反応の具体的解明を目指す。また還元中の酸化状態も合

わせて考察する予定である。 

 

４．その他・特記事項（Others） 

本研究は JSPS 科研費 JP16H05969 および JP17KK0125 の

助成を受けた。 

 

 

 

 

 

 

 

 




