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Thephysicalpropertiesandbenzenehydrogenationrateofnickelimpregnatedaluminacatalysts，

preparedbyusingnickel(II)ionadsorptivealumina,werecomparedwiththoseofcatalystsusingnick-

el(Ⅱ)ionnonadsorptivealumina・Thereactionrateofbenzenehydrogenationwasproportionaltothe

nickelsurfaceareaofthecatalystsbeingindependentofnickel(II)ionadsorptioncapacityofaluminas

used．

緒巨

ニッケル含浸アルミナ触媒においては，金属ニッケ

ルの前駆体であるニッケル（Ⅱ）イオンとアルミナとの

間に，調製の各課程から最終的に得られる触媒におい

てまで強い相互作用1.2.3.4.5)が存在することが知られ

ているが，その作用機構は未だ完全に解明されたとは

言い難い。

前報6)においては，ニッケル（Ⅱ）イオン非吸着性ア

ルミナ（触媒学会参照触媒ＪＲＣ－ＡＬＯ－ｌ）を原料と

して調製したニッケル/アルミナ触媒の物性及び反応

性を検討し，調製条件と触媒特性との因果関係を明ら

かにした。そこで，本研究においては，ニッケルーア

ルミナ間相互作用が異なることが予想されるニッケル

(Ⅱ）イオン吸着性アルミナ（触媒学会参照触媒ＪＲＣ－

ＡＬＯ－３）を用いて調製したニッケル/アルミナ触媒

の物‘性及び触媒能を検討し，ニッケルーアルミナ間相

互作用に関するより一般的な議論を試みた。

１．実験

１．１触媒調製

担体としてＪＲＣ－ＡＬＯ－３を用い，含浸法によって

ニッケル/アルミナ触媒を調製した。調製手順及び条

件を前報6)における触媒（Ｐｌ－Ｐ７，ＳＲ及びＳＳ）

も含めて図ｌにまとめて示した。ＪＲＣ－ＡＬＯ－３の主

要な物性を比較のためＪＲＣ－ＡＬＯ－ｌと併せて表ｌに

示した。表ｌからわかるように，ＪＲＣ－ＡＬＯ－ｌはニッ

ケル（Ⅱ）イオンを吸着せず，ＪＲＣ－ＡＬＯ－３は飽和吸

着量0.194mol/kｇ迄ニッケル（Ⅱ）イオンを吸着する。

また，ニッケル（Ⅱ）イオン吸着特性以外の物性は，

ＪＲＣ－ＡＬＯ－ｌとＪＲＣ－ＡＬＯ－３との間で大きな差は

無く，両担体を使用して調製した触媒を比較すること

によりニッケル（Ⅱ）イオン吸着特性の影響を明瞭に認

識することができる。今回新たに調製した触媒ＳＲ３

及びＳＳ３は，担体としてＪＲＣ－ＡＬＯ－３を使用し，

初期含浸液濃度が異なる（図ｌ）以外はＳＲ及びＳＳ

と同様の条件を適用した。
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Fig.１Preparationofcatalysts．
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TablelPhysicalpropertiesofsupports．

JＲＣ－ＡＬＯ－１ JＲＣ－ＡＬＯ－３

form

averagediameter｛ｍｍ］

COmPOSitiOn8）

BETsurfacearea［ｍ２/kg]7）

modalporediameter[nml8）

specificporevolume［ｍ３/kgl8）

nickelads，ｎｏ[mCl/kg］

ＫＩ１/ｍCl｝

whitesphere

3,1

77＋γ－alumina

１．６９ｘ105

9.0

6.70xlO-4

０

whitesphere

3.’

γ－ａｌｕｍｉｎａ

１．２ｌｘ105

10.0

５．２８ｘ10-4

0.194
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１．２触媒物性の測定

触媒の総ニッケル含有量は，触媒中のニッケルを塩

酸により溶解し，試料液濃度をキレート滴定で測定す

ることにより決定した。還元ニッケル含有量は，純酸

素ガス気流下６７３Ｋにおける重量増加より決定した。

平均ニッケル粒子径及びニッケル粒子径分布は粉末

エックス線の回折ピーク幅と透過型電子顕微鏡撮影に

より測定した。これらの測定法の詳しい手順は,前報6）

と同様である。

１．３ベンゼンの水素化

ニッケル/アルミナ触媒の反応性を比較するため常

圧固定床型反応装置によりベンゼンの気相接触水素化

を行った。反応用試料としては，３．１ｍｍの触媒を破

砕後，ふるい分けすることにより100/170メッシュに

粒径を揃えたものを用いた。反応ガス中のベンゼン分

圧及び水素分圧は，それぞれ２．３ｋＰａ及び70.9ｋＰａ

とした。また，反応温度は４８３Ｋとした。

２．実験結果及び考察

触媒の物性及び反応性の測定結果を表２に示した。
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ＮｉｃｋｃｌｃｏｎｔＣｎｔ［ｗｔ｡/b】
Ｆｉｇ．２Benzenehydrogenationrateasafunction

oftotalnickelcontent．

ニッケル（Ⅱ）イオン吸着性アルミナを担体として調

製したニッケル含浸アルミナ触媒の物性及びベンゼン

水素化反応速度の測定を行った。それらの結果をニッ

ケル（Ⅱ）イオン非吸着性アルミナを用いた触媒に関す

る結果と比較することにより，ベンゼン水素化反応速

度は，担体アルミナのニッケル（Ⅱ）イオン吸着能の有

無に依らず，ニッケル表面積に正比例するという知見

を得た。
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○
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▽
□
◇

ｇ１ｋＥｙＩでataIyst
Ｐ４～Ｐ７

ＳＳ

ＳＲ

ＳＳ３

ＳＲ３

。○

０２００ムＯＯ６ＯＯ８００１０ＯＯ

ＳＮｉ〔ｍ乙Ｎｉ/kg-cat］
Ｆｉｇ．３Benzenehydrogenationrateasafunction

ofnickelsurfacearea．

ニッケル/アルミナ触媒によるベンゼン水素化反応

の測定結果を図２にプロットした。触媒ＳＳ３及び

ＳＲ３による結果が上に突出している。しかしながら，

横軸を触媒重量あたりのニッケル表面積として反応速

度をプロットすると，図３に示すようにすべてのデー

タは近似的に原点を通る一本の直線で代表されている

ことがわかる。ニッケル（Ⅱ）イオン非吸着性担体

（ＪＲＣ－ＡＬＯ－ｌ）を用いた触媒についての以前の研

究6)においても，このような関係が成立することを報

告した。今回，新たにニッケル（Ⅱ）イオン吸着性担体

（ＪＲＣ－ＡＬＯ－３）を用いて調製した触媒に関する結

果を加えても，反応速度とニッケル表面積の問には同

様の比例関係のあることが明らかにされた。

結巨
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＝partialpressureofhydrogen lkPal

＝distancefromcenterofcatalystparticle Iml

＝hydrogenationrateofbenzene(lststep）

ｌｍｏｌ･kg-cat-l･ｓ－ｌｌ

＝radiusofcatalystparticle lml

＝metalnickelsurfaceareaperunitmａｓｓｏｆ

Ｉｍｚ－Ｎｉ/kg-catlCatalvst

＝reactiontemperature IKl
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