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Unterzauchcr法による石炭類の
　　　　酸素直接定量に関する研究

横山　習＊　牧野和夫＊

長谷川義久＊＊武谷　　懸＊

　　　（！1召痢144．魏三5月6日出葺里）

Direct　Determination　of　Organic　Oxygen　in　Coal　and　Coal

　　　　　Derivative　by　means　of　the　Unterzaucher　Method

Susumu　YoKoyAMA“，　Kazuo　MAKiNo＊，　Yoshihisa　HAsEGAwA’±’

　　　　　　　　　　　　　　　　　　and　Gen　TAKEyA：i

　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　6，　1969．　〉

　　　The　oxygen　containing　groups　in　coals　and　its　pyridine　extracts　of　different　ranks

of　12　japanese　coals　were　studied　to　determine　the　structure　of　coal．　ln　stich　studies，

the　exact　content　of　oxygen　in　coals　and　its　pyridine　extracts　must　be　known．　Thu＄，　it

’follows　that　a　direct　determination　method　of　oxygen　in　coals　and　coal　derivatives　must

be　developed．

　　　The　present　report　deals　with　an　analysis　of　oxygen　in　pyridine　extracts　of　coal　by

the　Unterzaucher　method　using　a　semi－micro　ac　pparatus．　Coal　derivative　samples　of　20

to　30　mg　were　pyrolysed　at　950℃　in　nitrogen　stream．　Water，　carbon　dioxide　and　other

oxygen　containing　gases　produced　by　pyrolysis　of　the　coal　sample　were　converted

stoichiornetrically　to　carbon　monoxide　allowed　to　pass　over　platinum－charcoal　heated　to

9500C．　The　carbon　monoxide　was　oxidized　completely　to　carbon　dioxide　by　iodine

pentoxide　and　was　measured　gravimetrically．

　　　Some　authentic　pure　substances　with　knowTn　oxygen　coRtents　were　previously　meas－

urecl　to　confirm　the　accuracy　of　the　apparatus，　and　the　values　thus　obtained　were　ln

close　agreement　with　the　theoretical　oxygen　content　values．　After　this　test　run　the　coa｝

derivatives　were　studied　for　the　analysis　of　their　oxygen　contents．　The　results　of　oxygen

determination　for　pyridine　extracts　of　coal　showed　high　reproducibi｝ity　and　were　in

approximate　agreement　with　values　obtaiiied　by　indirect　calculations　for　the　difference

of　C，　H　and　N．　The　contents　of　oxygen　in　pyridine　extracts　of　coal　determined　by　the

Unterzaucher　method　seem　to　show　a　good　reliability．
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　　　　　　　　　　　　　　　　　　1．　緒　　　雷

　　石炭中に存在する酸素は炭素以外の構成元素のなかで奮：i；ll：が比較的多く，また石炭の性状

を決める重要な元素の”．，Aつである。この酸素含量は従来もっぱら炭素，水素，窒素，イオウ等

の各元素分析によって求めた含量の合計を100から差引く，間接的方法により求められてき

た。従って酸素含：量を求めるには，繁雑な分析繰作を経なければならない煩わしさと，且つ分

析に長時嗣を必要とし，さらに各元素の分析誤差が集積される恐れが有るなどの問題をふくん

でいる。

　　著者らは石炭の化学構造の研究の一環として，石炭化度の異なる北海道炭！2種の原炭1）・2＞

およびピリジン抽出物3）の含酸素基の研究を行ない，その…部については既に発表したが，こ

の研究において，石炭および石炭類の記法の正確な含最を知る必要にせまられた。そこで石炭

中の酸素の直接分析の方法を検討することにした。

　　有機化．晒物の酸索の直接分析法はSchutze4），　Unterzaucher5）・6）一こより開発され，その基

．礎が出来．ヒがつた。即ち試料を三二気流中で熱分解させて，この分解生成ガス中の水，炭酸ガ

ス，およびその他の含酸素ガスを1！50℃に加熱した炭素粒層に導いて，ここですべて…酸化

炭素にかえる。定量的に生成した…一酸化炭素は五酸化沃素の充填管を通り，ここで酸化を受け

て炭酸ガスになる。この炭酸ガス量または遊離した沃素の量から酸素の含量を測定する。その

後このUnterzaucher法ぱ多くの研究老により境在なお改良が試みられている。

　　Unterzaucher法を応用した石炭の酸素直接分析の研究は，｛i蟹内外を含め二・三報告7）・8）さ

れているのみで未だ実用化に至ってない。これらの研究は主に0．29～19の試料によるマクP

分析であり，20～30mgの試料量：を用いるセミミクロ分析による報告はまだみうけられない。

そこで本研究はセミミクロの分析蚤を用いた石炭類のUnterzaucher法による酸素分析につい

て検討したので報告する。

　　　　　　　　　　　2．　石炭の酸素直接分析に関する既往の研究

　　石炭の酸素直接分析の試みは古く，1927年にさかのぼる。Ter　Meulen一王｛eslingag）は石炭

を水素気流中で加熱L，石炭中の酸素を水に変換して測定した。DolchとWilllo）は石炭を一一

定量の酸素で燃焼して，燃焼生成ガス中のCO2，　H20，　SO2等の酸素および過剰の残余酸素の

合計と，最初に供給した酸素の量との差から，石炭に由来する酸素含量を求めている。Wilden－

stein11）は石炭を同じく水素気流中で熱分解させて，生成した含酸索ガスのうち，水，炭酸ガス

を重量法で了自：接灘定し，一…酸化炭素を五酸化沃素により炭酸ガスに変えて，酸素分析を行なっ

ている。

　　しかし有機化合物の酸素の直接定呪法が，炭，水素の分析と同様の簡便な分析方法として

確立されるに至ったのは，Schutze－Unterzaucher法の開発に始まる4），5）・6）。　Radmacher，　Hov一
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erath7，は！959年にSchutze－Unterzaucher法を石炭に適用し，石炭質の酸素を初めて直接的

に測定した。その結果石炭中に存在する灰分中の酸素が誤叢となって影響するので，分析の箭

処理操作として石炭試料の脱灰を行ない，その毛で酸素分析を行なった。その後Bumsら8）は，

Unterzaucher法による酸素分析について研究を行ない，一…酸化炭索の酸化試薬として，室温

で定鍛的に炭酸ガスへの生成が進行するSchtitze試薬を，五酸化沃素の代りに用いて好結果を

得ている。石炭中の酸素の直接分析法が確立すると，便宜が多く藍業界においても広く利用さ

れるであろう。したがって王SOでも1960年にいち早くこの直接分析法の取り入れについて検

討12）を行なってきたが，まだ分析規格として正式に採用するには至っていない。

　　国内でぱ笠木13）が早くからUnterzaucher法による酸素の直接分析法を手掛け，さらにこ

の方法が石炭の酸素分析法に応用される可能性の大きいことを示唆正4）しており，その後石炭に

対して研究を進めているようである15＞。石川ら16）は石炭中の酸素を，900～1，00’OGCに保った白

金一炭素粒充填層で…um．一酸化炭素に変換させた後，これをガスクロマ］・グラフィーで定撤してい

る。しかしこれらの詳細についてはいずれも報告されていない。また酸素の直接分析法をJIS

規格17＞に採用することの検討も，その機運はあるが現状ではまだ程遠い感がある。

　　　　　　　　　　　　　　　　3．分析装置

　　本研究に用いた装置の主要部は，三田村理研社製の河野式有機酸素元素分析装鷹18）であっ

て，これを石炭および石炭誘導体の分析に骨導できる様にするため，一部を改良してセミミク
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ロ用にした。即ち，白金一炭素粒を充填した反応管（13）は，セミミクP分析用に合わせて内径

11．5　mm，長さ550　mmの透明石英管を用い，また炭酸ガス吸収管（24）はセミミクロ用のもの

を用いた。

　　装置の概要を麟一1に示した。装置は次の3つの部分よりなる。1）窒素ガス精製部：キar

リヤーガスの窒素を精製する。2）反応部：試料の熱分解により，生成した含酸素ガスをここ

で…酸化炭素に変換する。　3）測定部：生成した．一変変化炭素を炭酸ガスに酸化し，これをナト

Ptンアスベスト充填管に吸収させる。

　　1）窒素ガス精製部　　窒素ボンベから減圧弁を通して，装概内に窒素ガスを送入する。

窒素ガスの流速は，フローメータ（2）を見ながら所定の流速になる様に調圧器（1）で調整する。

窒索ガス中に含まれる不純物のうち，可燃性物質は，550～600℃に加熱した酸化銅管（3）で燃

焼され，また痕跡の玉石は同じく550～600℃に加熱した還元銅管（8）の中で除かれる。さらに

ナトロンアスベストーアンヒドロン充填管（9），次いでシリカゲルーアンヒドロン充填管（10）に

より，炭酸ガスおよび水を取り除いて精製純窒素を得る。

　　2＞反応部　透明石英管内に，後述の方法によって調製した白金一炭素粒を，120mm

の1煙厚に充填し，充填層の両端を石英ウールと白金線で固定する。固定炉1（18＞により白金一

炭素粒充填層を950℃に保持し，ここで試料0）熱分解によって生成したCO2，　l120，02等の含

酸素ガスを，全て一・酸化炭素に変える。闇定炉II（19＞によって還元銅充填層を550～600℃に

加熱し，反応生成ガス中σ）イオウ化合物をここで除去する。三一2に反応管内部の充填状態を示

した。

画定炉ω

陶，黙1鑓キy翻 Σ轟・量瀬瀬鍵寮購邑ε8構r海｝

　　　　　　　　／r術＼　β…一級一．判＼

　　　　　　　西廻溢血π鋼西薫縮　石心受払盈蕨　彦塗一茨翻石口綿・白塗線

　　　　　　　　　　　　　　図一2　反応管の充撰状態

　　3）測定部　　試料中の酸素を，白金一炭素粒充填層で定量的に一一酸化炭素に変換した

後，この中に含まれる酸性ガスを，ナトロンアスベストの充填管（21）によって除く。内部加熱

管（22）の五酸化沃素（22－1）の充填層は120℃に加熱されており，ここで一一．一酸化炭素を炭酸ガス

に酸化して，同時に遊離生成した沃素を銀粒（22－2＞で捕捉する。炭酸ガスはアンヒドロンの乾

燥管（23）を通り，ナトロンアスベスト充填の吸収管（24）に吸収される。

4．　実 験

4．1試薬の調i整

　4．　1．　1　白金一炭素粒　　阪本ら19）の調製法を参考にした。初めに炭素の調製について述
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べる。内径15mm，長さ30　cmの石英管中に粉末にした蕪糖（関東化学官製，特級試薬）約149

を，上方の空間部を充分に残して竃iz坦に充填する。石英管内に窒素ガスを流しながら，ガスの

入口方向からバーナーで加熱して行く。加熱につれて，庶糖は粘稠性の液状を呈し，次いで発

泡しつつカルメラ状になる。管内がカルメラで充満しない様に注意して，窒素の流れの方向に

徐々にバーナーを移動し，炭化を進めて行く。　ひととおり炭化が終れば，更に強熱して完全：

に炭素化を行なう。光沢性のある炭素を得る。　庶糖！4gに対して炭素の収量は，約3gであ

った。

　　重貴国！：！の白金一炭素粒混合物は，次の様にして調製した，即ち塩化白金酸アンe＝ウ

ムもしくは塩化白金（キシダ化学，特級試薬）を，白金の重最が炭素と等量になる様に手製1且

に秤取し，これに少量の蒸留水を加えて溶解させる。先に調製した蘇糖からの炭索粒を微粉砕

して磁製皿に加え，良く混合しながら10～！6メッシュに整粒し，乾燥する。　この塩化白金酸

アンモニゥムー炭素粒または塩化白金一炭素粒を石英反応管に充填し（塩化白金は吸湿性が著

しいので手早く行なう），窒素ガスを通しながら，炉の温度を徐々に950℃まで昇騰させ，さら

にこの温度で約6時間保持して白金一炭素粒を調製する。

　　4．1．　2　窒素ガス　　市販品，純度99．8％以上の窒索ガスを用いた。

　　4．1．3五酸化沃素　　キシダ化学祉製特級試薬を用い，少量の蒸留水を加えて練り合わ

せながら15～25メッシュに整粒し，100℃で乾燥する。

　　4．1．4銀　　粒　　ll肖酸銀（キシダ化学社製，特級試薬）25　gを蒸留水250　ccに溶解し，

この中にカセイソーダ水溶液（カセイソーダ109：水50cc）を滴卜して酸化銀を沈澱させる。

生成した酸化銀は蒸留水で繰り返し傾鴻洗溝し，濾別，乾燥する。　これを15～25メッシュに

整粒して石英管に充填し，水素気流中で500～550℃にカ11熱，還元する。銀粒を取り出し，！5％．

硝酸，次いで蒸留水で充分に単騎し，乾燥する。

　　4．1．5　その他の試薬　　i二k一；IJII（0）元素分析用試薬アンヒドPン（キシダ化学社製〉，ナトP・

ンァスベスト（メルク社製），線状酸化銅（メルク社製）を融いた。　線状還元銅は，酸化銅を所

定の石英管に充填して，水素気流中で500～550℃に加熱，還元して調製する。　その他，乾燥，

用としてシリカゲルを用いた。

　4．2　分析操作

　　4．2．1　装置の調整　　酸化銅管（3），還元銅管（8＞0）各電気炉に所定の電流を通して，それ

ぞれ550～600℃に昇温する。次いで窒索ガスを送り，調圧器（1）によって装置内の圧力を水銀

柱約20mmに調整する。コック（12）をバイパス経路に切り換え，窒素ガスを反応管出［：］から逆

流させてコック（14）から装置外に放出する。窒素ガスをこの経路で約15分間流して，装置内に

浸透した空気を充分に追出した後，コック（12），（14），（20）を切換えて正順路に流す。次いで固定

炉（1），（H）（18，19）および内部加熱管（22）に所定の電流を通して，それぞれ9500C，550～600℃，．

120℃に昇温する。この間マリオッ】・瓶（26）から滴下させる水の量を適当に加減し，装置内の
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窒素流速を流量計②によって，IO　me／min．に調整する。装置全体が定常状態になった後更に

1時間空焼きを続ける。

　　4．2。2　試料の分析　　炭酸ガス吸収管（24）を装置から取りはずし，清拭して秤量する。

同時に試料20～30mg（Smg）を白金ボート（！5）に秤取する。　窒素ガスの流通経路をバイパス

による逆流頴路に切り換え，反応管の中を逆に窒素を流しながら，手早く反応管のなかに白金

ボートおよび鉄片入ガラス管α6）を，この順に挿入する。窒素ガスを更に約5分間逆流順路に

流して，試料挿入の時に浸入した空気を追出す。この闘，秤量してある炭酸ガス吸叡管（24＞を

装置に接続する。

　　窒素ガスの流通を正順路に切り換え，試料ボートを磁石で所定の位記に移動する。移動炉

（17＞に通電して，950℃まで昇温させながら，同時に駆動モータにより移動炉（17）を約15分闘

で出定炉（1＞（18）の端まで移動させる。　この間，試料の熱分解によって生じた装置内の圧力の

変動を制御マノメーター（6）でとらえ，それにより移動炉の進行を適宜停止させて，試料の急

速な分解をさける。さらに950℃で15分間加熱をつづけて移動炉の電源を切る。その後！5分

間窒素気流で内容ガスを追出した後，炭酸ガス吸収管（24＞を取り外づして秤量する。炭酸ガス

吸収管の重量増加（Wmg）から，次式によって酸素の含量（0％）を算壮1する。

　　　　　　　　　　　　　　・％」y二四363㌦・・

なお，bは後述の空試験値（mg）を表わす。

　4．3　試　　　料

　　石炭化度によって各石炭の酸素含量が異なることを考慮し，標準試料に表一1のような含

酸素物質を選んだ。なお戴糖はこの種の研究の標準試料に普通用いられているので，本研究で

も使用した。標準試料はいずれも市販の特級試薬である。

　　石炭誘導体試料としては，灰分がほとんど含まれていない石炭ピリジン抽出物を用いた。

石炭ピリジソ抽出物試料は別報20）の試料と同一のものである。表一3に元素分析値および灰分

の分析値を示した。

　　　　　　　　　　　　　　　　5．　結果および考察

　　5．1　白金一炭素粒の調製　　白金一炭素粒の充填層はUnterzaucher法において最も重

要な働らきをなすもので分析の精度はこれの性能によって多分に左右されると思われる。そこ

で白金一炭素粒について，1）塩化白金酸アンモニウム，2）塩化白金から調製する方法を検討

した。1＞の塩化白金酸アンモニウムから調製した白金一炭素粒は，極めて脆く粉末状になり易

いので，通気性のよい充填層が得られ難い。即ち分析の途中でしばしば通気抵抗が大きくなり，

その結果窒素ガスの流量ぱ著しく低下し，また窒素気流の吹抜けによる充填層の崩壊がおこ

る。これに対し2）の塩化白金から調製した白金一炭素粒は，1）に比べて粒子の強度が優れ，
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且つ粒状もよく保持され，通気性に麦障を生じなかった。しかし使用時間の経過とともに，粒

子の一部は砕けて粉末状となり，この再生整粒は容易でない。この白金一炭素粉末の整粒を種

々試みた結果，少量の藤糖液と即製皿で再び混合，整粒，乾燥して，950℃の窒素気流中で焼

成すると，強度の良い粒状の白金一炭索粒が再び得られることが判った。白金一炭素の再整粒

操作の際に，白金表面上に炭素が沈着して，触媒活性の低下の可能性が考えられるが，再整粒

した白金一炭素粒の充填層による分析でも，特にこの様な現象は認められなかt、た。

　　5．2　装置の分析精度　　分析に用いた窒素ガスは高純度であり（99．8％以上），窒素ガス

精製部の還元銅は，一週間の連日使用でも，僅かに劣化する程度であった。装置の全体を正常

状態に作動させて炭酸ガス吸収管（24）増量の空試験値を検べたところ，分析に要する約45分

の間の重量増加は約200γの略一一定値であった。セミミクロ分析の試料量（20～30mg）を用い

ると，この空試験値は試料の酸素含量により最大約α3％の誤差となって影響してくる。そこ

で試料の分析においては，炭酸ガス吸収管の重量増加からこの空試験値を差し引き補正した。

この空試験値の原因としては，石英反応管の長期使用による材質の劣化等が考えられるが，詳

細は不明である。また本装置では，ガラス管の継目は肉厚ゴム管を使用したが，空試験値の諸

原因を確かめて行くためにも，将来球面すり合わせ継手に改良すべきである。

　　セミミクロ分析量に相当する20～30mgの標準物質数種を分析した場合の結果の一部を

表一1に示した。理論酸素含量に対して略良い分析結果を得ることが出来た。しかし庶糖は理論

値と比べてやや過少な分析値を与える傾向がある。

　　酸素の分析の際，生成一酸化炭素は五酸化沃素によって炭素ガスに酸化されるが，この際

遊離した沃素によって内部加熱管が桃色に着色することが認められた。戴糖を分析する場合，

この内部加熱管の着色は急速に著しく濃い色になってゆく。この様に酸素含量が多い，しかも

急激な熱分解反応を起す試料では，一酸化炭素の酸化が定量的に進まない可能性が考えられ

表一1　純物質のUnterzaucher法による酸素直接分析の結果（％〉

．試 料

蕉 糖

安　恩　香　酸

アセトアニリド

コ　レステリン

　　o

理　論　値

51．48

26．20

11．85

4．14

分

。

建 値

50．55

51．22

50．48

5！．45

51．37

51．41

50．48　50．58

51．58　50．90

50．73　50．54

25．50

26．38

26．94 25．19 25．29

11．97

11．92

11．88 11．56 11．66

4．45

3．84

4．36 4．29 3．84
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る。一酸化炭索の酸化反応に，SchUtze2i）は室温でしかも定量的に進行する新しい試薬を開発

している。そこで今後蘇糖の分析における酸素の分析他が過少になる原題iにつき究明し，酸化

試薬にSchutze試薬の使用も考慮して行きたい＊。しかし石炭類の酸素含量に相当する4～12％

の標準物質では，酸素の理論他とほぼ良い一一致を示すので，石炭誘導体の酸索分析法として充

分にイ吏いうるものと思われる。

　　5．3　石炭類の酸素分析　　Unterzaucher法による石炭および石炭誘導体の酸素直接分析

においては，試料に含まれる灰分中の炭酸塩＊＊や金属酸化物等が，試料の分析を行なう温度に

おいて分解され，含酸素ガスが生成する。そのために灰分からの酸素が，石炭質の酸索に加算さ

れるので過大な分析結果を与える。従って石炭質の酸素を無水，無灰基準で表示する場合，灰

分に原因する酸素の補正が難かしい。表一2に美唄炭の酸素分析の結果を示した。炭素，水素，

窒素，イオウの各元素の含量を合計し，これを100から差し引いて求めた酸素含量と比べると，

過大な分析結果が得られた。これは無機物中の酸索の影響が現われているものと考えられる。

酸素分析における灰分の影響を除くために，Radmacherら7），　Burnsら8＞，石川ら16）は石炭を

塩酸，フッ化水素酸等で脱灰処理を行なった後，分析を行なっている。

　　　　　　　　　　　　　　表一2　石炭の酸素直接分析結果

石炭
�鞫b豊蛎一ず．∵．

　　　　　　　　1　　28．83　　　　　　13ρ7
　　　　　　　　…
美唄炭3・83i27・64　13・61旨80・7　6・0
　　　　　　　　　　　　　　
　　　　　　　　　　30・45112・371

一分．、．析、

N

1．7

．一笈礁・姥勾、…．、．．．

，［・
　　　L　（diff＞
　　．．一一1

　0．1　　　！15

　　　ミ　　　；

　　石炭ピリジン抽出物中に含まれる灰分は，1％以下の極めて僅かな量である。従ってこの

様な石炭誘導体の酸素分析では，灰分中の酸素による誤差はなく，標準物質における分析と異

なることなく行なえる。選一3は酸素直接分析法によるピリジン抽出物の測定結果である。なお

参考のため，従来の炭素，水素，窒素の各元素分析値の合計を100から差し引いて求めた酸素

含量（計算法）も同じ表に示した。

　　酸素直接分析によって測定した各炭種の酸素含量は，計算法によって求めた酸素含量より

少し低いが，これに極めて近い。この僅少の差はイオウなどの微量元素含量に租当するものと

解される。ただし新幌内炭ピリジン抽出物は，例外的に酸素分新値が計算法から求めた値を

0．6％超過している。

　　石炭および石炭誘導体の構造解析には，念酸索基の定量を欠くことができない。その為に

　＊　本研究は，石炭類の化学構造の研究の一環として行なったものであり，これから得られたデーターは別

　　報20＞の構造解析にすでに梢いている。その後にCSIROでもこの種の研究が行なわれており，五酸化沃

　　素の酸化試薬｝こついて同様な閲題に遭遇しているが，Schtitze試薬を使∫i3して解決している8）。
＊＊ @CaCO3は5000Cから分解し始め，800。Cでほぼ分解が完了する。



9 Unterzaucher法による篇炭類の酸素直接定量1こ関する研究 323

表一3　石炭ビリジン抽出物の酸素直接分析結果

璽凱∵1猛憶脚㌦雛1識七・
　　　　1・
石狩草炭10．43
　　　　：
＋勝亜炭1・．26

　　　　i
｛1柱　虐「　炭　　1　　0．61

　　　　1
尺別炭iO．59
　　　　1
昭和炭i・．6・
　　　　1・
菊〒：pn－i勾疹乏　　…　　　0．20

　　　　1
美蝋i・・！9
　　　　｛

大和田…o・50
夕張炭i・）．・・

　　　　…
大夕張炭　　　0．50

・4．85　2・．6gi

19．47　　　　21・02i
24．60　18．93i
22，0〔｝　　　　　19，06　　i

　　　　　　i
29．17　　　　　12。30　　i
26．06　　　　　12．22　　1

　　　　　　｛22．79　　　　　13．26　　1

26．79　　　　　13．34　　…

23．27　10．78｝
2432　　　　　11，22　　i

　　　　！0．goi
21，26
2LO4　　　　　　1128　　i

16．13　　　　　10．91　　1

　　　　　　　17．89　　　　　！0．5g　　i

l’t’：ll　l：劉

1138　　　　　　6．04　　…

10，70　　　　　　　6，12　　…

22．28　6．36｛

20．68　　　　　　6．43

O．33

O．13

O．08

O．08

O．44

O．38

O．32

o．o｛s

O．08

O．07

1111”1””II””．1”11ill．．．．．II，1．．．．．

刺

　　　l1

2ili　ii

：：罰

　6．s　1　1．s

析％（d．a．f．）

　　　　o

20．9．

19．0

12．3

13，3

I
i　68．7

i
］　69．9．

1
1
1　76．7

76，2

11．0　i　79．6

11．1　1　80．3

10．8　1　80．0

9．4　1　8i．6

6．1　i　83．7

6．tl　1　84．5

6，5

6．4

2，5　i　20．9．

1．5　i　20．7

3．1　」　13．7

2．9　1　！4．6

2．5　i　H．2

2，4　1　10．5

L？．5　1　11A

2．0

2．0

10．1

7．8

7．！

は酸素の含貴についても正確で便利な定量法が必要である。本研究において，石炭誘導体（ピ

リジン抽出物）の酸素含量を，Unterzaucher法で直接的に分析し，従来の差し引き計籔法に比

べて格段に迅速で便利な方法であることを確認し，確実な分析値を求め得たことは，意義が深

いと考えられる。なお石炭に対する輪回の直接分析もUnterzaucher法を引き続き研究中で

ある。

本研究は一都文部省科学研究費の補助を受けた。ここに謝意を表わす。
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