


Ⅰ　 研究 の成果　　(1000字 程度)

　本研 究では，可視 光に応答す る材料 の一つで あるオキシサル ファイ ドを用いた水分解反応

について検討 した．その 中で も典型金属 を含む オキシサル フ ァイ ドに着 目 し，合 成 とその光

触媒活性につ いて検討 した．その結果，lnやGaを 含むオ キシサル ファイ ドにおい て可視 光

照射下で水分解で きるポテ ンシャル を有 していることを見出 した．図1に 示す よ うに得 ら

れ たオキ シサル ファイ ドであ るLaInS2OやLa3GaS5OはSを 含 まない酸 化物 で あ る

LaInO3やLaGaO3と 比較 してバ ン ドギャ ップが小 さくな りな り，長波長 の光 を吸収でき る

材 料であ るこ とが分かった． これまでに

報告 され てい るSm2Ti2S2O5に おいて も

同様 にSm2Ti2O7に 対 して長波長側に吸

収 を持 つ こ とが報 告 され ，この原 因 が

DFT計 算か ら，価電子帯の トップがO2p

か らO2pとS3pの 混成軌道 にな り，よ り

高い準位 に存在 してい るた めであ ること

が 明 らか になって いる． この こ とか ら，

今回検討 した典型金属元素であるInや

Gaを 含むオキシサル ファイ ドにおいて

も同様 な理 由に より可視光に応答 してい

るもの と考え られ る．

図1.典 型金属 元素 を含む酸 化物とオキシサ ルファイドの紫 外可

　 　 視拡 散反射 スペクトル ，(a)：LaGaO3，(b)；LaInO3，(c)　 　 L
aGaS2O，(d)LaInS2O，(e)La3GaS5O

　 これ らの触媒 を用いて電子供 与剤(Na2S-Na2SO3系)お よび電子受容剤(Ag+)な どの犠 牲剤

を含む水溶液か らの水 素 ・酸素生成反応 お よび純水 か らの完全分解反応 を行 った． この結

果，調製 したオキシサル ファイ ドが可視光下で水 素お よび酸 素 を生成 す るポテ ンシャル を有

してい ることが分かった． また，これ らの反応 が光触媒的 に進行 してい るこ とを確 認す るた’

め，カ ッ トオフフィル ターで照射光の波長 を変化 させ て照射波長 と光触媒 活性 の相関 を調べ

た．そ の結果・拡散反射スペクト ルの強度の減少 に伴 い水素お よび酸素生成速度が 減少 し
，吸

収端以上では気体生成が確認 され なかった．つ ま り，光 によ り励起 した電子 に よ り酸化 還元

反応が進行 している と結論 した．さらに，PtやIｒO2を 助触 媒 と してそれ ぞれ 担持す るこ と

によ り，助触媒担持前 と比較 して水素お よび酸素生成活性 を向上 させ るこ とに成 功 した．

　 この触媒が水素お よび酸素を光触媒的に生成できるポテンシャル を有 していることか
ら，RuO2やNiOｘ などの助触媒 を担持 して水の完全分解反応 を行 った．しか し，水素のみが生

成 し酸素は生成 しなかった．水の完全分解反応が進行 しない原因として
，助触媒を担持 して

いない状態での光触媒活性が低いということと半反応の結果から全分解用助触媒が水素
生成

サイ トだけに有効で酸素生成サイ トには寄与 していないとい う2つ のことが考えられる
．






