


Ⅰ　 研究の成果　　(1000宇 程度)

(図表も含めて分かりやす く記入のこと) 1
　 窒化 ガ リウム(GaN)と 酸化亜鉛(ZnO)か らなる固溶体((Ga1-xZnx)(N1-xOx)と 表 記)に 助 触媒

としてRuO2を 担持す ると、可視光照射 下で水 の完全分解 を達成で きる安 定な光触媒 となる

ことは去年度 の成果報告書に記 した通 りで ある。 しか しその量子収率(光 触媒 が吸収 した光

子 数 に対 す る反応 に使用 され た 電 子 数 の割 合)は 約0.2％ と低 い た め 、 本 研 究 で は

(Ga1-xZnx)(N1-xOx)と高活性化 を試みた。

　(Ga1-xZnx)(N1-xOx)とそれ 自身では水 の分

解には活性 を示 さず、純水 中に懸濁 させて

可視光 を照射 して も水素 と酸 素の 生成 は

観測 され ない。水の分解 に対 して活性 とな

るためには、RuO2な どの助触媒微粒子 を

(Ga1-xZnx)(N1-xOx)と 面に導入 す るこ とが不

可欠 である。つ ま り、(Ga1-xZnx)(N1-xOx)と

よる水の分解反応 に対す る活性 は、担持 さ

れてい る助触媒 の種類 に大 き く依 存す る

と考えられ る。これまで、固体光触媒 によ

る水の分解反応の助触媒 としては、NiOや

RuO2な どの単純酸化物のナ ノ粒子 が頻繁

図1．Rh-Cr複 合 酸化物 担持(Ga1-xZnx)(N1-xOx)と

による可 視光照射 下で の水の完 全分解 反応 ．

触媒量 ：0.3g， 照射 波長：λ ＞400nm．

に用い られ てきたが、複合酸化物 が水分解の助触媒 として利用 され た例 はほ とん どない。

そこで、複合酸化物に着 目して助触媒 の探索 を行 った。 その結果、Crを 含む複合酸化物 が

(Ga1-xZnx)(N1-xOx)とよる水の分解 に有効 な助触媒 とな ることを見出 した。 中で もRhとCr

の複合酸化物か らなるナ ノ粒子を担持 した場合、図1に 示す よ うに可視光照射 下で長時 間

安定に水 を分解す ることができた。 このときの量子収率は、可視光照射下 において約3％ に

達 した。 これ は従来のRuO2助 触媒 を担持 した場合の値(約0.2％)よ りも一桁高 く、 これ ま

でに報告 されている固体光触媒系の中で も最 も高い値 である。 このRh-Cr複 合酸化物助触

媒 は、従来知 られている金属酸化物光触媒やGe3N4な どの非酸化物 系光触媒 に対 して も有

効 であり、その汎用性 が確 かめられ た。

　一般 に、光触媒活性 はその構造 に よって大 き く変化す るた め、Rh-Cr複 合 酸化物 担持

(Ga1-xZnx)(N1-xOx)と触媒の構造解析 を、走査型 ・透過型電子顕微鏡 、エ ックス線 吸収 分光法 、

エ ックス線光電子分光法により行 った。その結果、導入 されたRhとCrが3価 の複 合酸化

物 となって高分散担持 された際 に高活性が得 られ ることを明 らか とした。また、pHや 圧力

な どの反応条件が活性に及ぼす影響 を調べた結果、 この光触媒 はpH4.5で 最 も安定 で高活

性 とな り、その活性は気相の圧力や気体の種類に依存 しない ことを明 らかに した。






