


Ⅰ　 研究の成果　　(1000字 程度)

(図表 も含 めて分か りやす く記入 のこ と)

　　　　　　　　　　　　　　　　　　 1.　緒　言

　 我々はこれまでに、2種 類の可視光応答性光触媒 とヨウ素酸 ・ヨウ化物 レ ドックス対(IO3~/I~)

を用いて2段 階光励起可視光水分解が可能であることを見出 し、また水素生成系としてオキシナ

イ トライ ドTaONが 有効であることも報告 してきた。各種オキシナイ トライ ドは、その価電子帯

が酸素と窒素の混成軌道から構成されるため、可視光吸収 と水素生成ポテンシャルの両立が可能

であり、2段 階励起水分解システムにおける水素生成系として有望と考えられる。そこで本研 究

においては、TaONよ りも長波長の可視光利用を目的 として、複合型オキシナイ トライ ドであ る

ATaO2N(A＝Ca, Sr, Ba)を 合成 し、水素生成系への適応を検討 した。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　 2.　　実　験

　オキシナイ トライ ドATaO2N(A＝Ca,Sr,Ba)は 錯体重合法により調製 した前駆体(A2Ta2O7)

をアンモニア気流下(100ml/min)で850～950℃ 、15～20時 間窒化することによって得た。WO3

は市販品(高 純度化学)を 用いた。各触媒へのPt担 持は、塩化 白金酸の含浸 ・焼成によって行

った。光触媒反応は閉鎖循環系を用い、L-42カ ッ トオフフィルターを装着 したキセノンランプ

によって光照射を行った。生成 した気体はガスクロを用いて定性 ・定量を行った。

　　　　　　　　　　　　　　　　　 3.　 結果 と考察

　調製 したサンプルは紫外 ・可視吸収スペク トルか ら、ATaO2N(A＝Ca,Sr,Ba)の 吸収端 はそれ

ぞれ520、600、650nmと な り、TaON(520nm)よ りも長波長の可視光が吸収できることが

分かった。これ らにPtを 担持 し、NaI水 溶液中に懸濁 させて可視光照射 を行 うと、いずれの化

合物においても水素生成が確認 された。励起電子によって水が還元されて水素が生成 し、正孔に

よってヨウ化物イオン(I~)が 酸化されて ヨウ素酸イオン(IO3~)が 生成 した と考えられ る。そ

こで、これ らの触媒を酸素生成用のPt-WO3と 組み合わせることによ り、可視光水分解 を試みた。

図1に は一例として、Pt-BaTaO2NとPt-WO3を ヨウ化ナ トリウム水溶液中で混合 して可視光照

射 を行った場合 の気体生成 を示す。反応初期 か

ら水素 と酸素が2：1の 量論比で生成 し、2段

階励 起に よって可視光水分解 が進行 して い る

ことがわかる。Ta3N5を 用いた場合には水 の分

解 は進行 しなかった ことか ら、BaTaO2Nが 光

触媒 として機 能 してい る と考 え られ る。 また

SrTaO2N，CaTaO2Nに おいても、Pt-WO3と 組

み合わせ ることに よ り水素 と酸 素の 同時生成

が確認 された。以上のよ うに、複合型 オキシナ

イ トライ ドを2段 階可視光水 分解 の水 素生成

系へ適応す ることは、長波長利用の有効な手

段 であ ることが示 された。
図1　 Pt-BaTaO2N・Pt-WO3光 触 媒 に

　　お け るNaI水 溶液 か らの気 体 生成






