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論 文 審 査 の 結 果 の 要 旨 
 

光触媒による水の分解反応は、太陽光エネルギーを直接化学エネルギーに変換可能な方法であ

り、水から水素を安価に得る方法として期待されている。現在までに、種々の酸化物やオキシ窒

化物半導体などの検討が行われてきたが、エネルギー変換効率は依然として低く、高活性化が望

まれている。本論文は従来のドーパントや助触媒による触媒の開発手法に対して、新規な設計手

法として金属を分散して導入した歪みを用いて、格子欠陥や相変化を発生させ、光触媒活性の向

上を試みたもので、主な成果は以下のとおりである。 

 

（１）従来から広く光触媒として検討されてきたTiO2におけるAuナノ粒子分散による応力歪効

果について検討し、TiO2はアナタース型とルチル型の結晶構造を有するが、Auを分散後、焼結

すると低温相であるアナタース型結晶構造が安定化されることを示している。またAu/アナタ

ース型TiO2/ルチル型TiO2というユニークな構造体が出現することを見出している。このよう

なユニークな構造中では、応力緩和の過程でTi3+が生成し、TiO2のLUMO準位が高くなるととも

に、禁制帯エネルギーが狭くなることを実験的、および量子計算で明らかにしている。この

ような電子構造の変化により水の光分解による水素と酸素の生成速度が向上することを示し

ている。 

（２）同様な応力歪効果の検討をSrTiO3について行っている。助触媒としても機能するPtを新

たにSrTiO3中に分散して、焼結を行ったところ、SrTiO3は異なる結晶相を有さないので、Pt

分散によりXRDピークはわずかに低角度側にシフトし、より大きな引っ張り応力を導入できる

ことを明確にしている。Pt分散系では、Ptの分散によりTiO2の場合と同様に水の光分散活性が

向上することを示している。また単純なPtの担持系に比べても、水素生成速度が大きいこと

から、 Pt/SrTiO3との界面の影響ではなく、歪み効果が顕著に表れていることを示している。 

（３）Ptの代わりにAuを分散したSrTiO3の光触媒活性に及ぼす歪効果についても検討している。

AuはPtに比べると、水の光分解における助触媒効果が少なく、SrTiO3との熱膨張係数の違いが

大きいことから、Auの分散によるXRDピークのシフトがより顕著に観測され、大きな引っ張り

応力を導入することが可能であることを示している。この結果、LUMOおよびHOMOの準位がと

もに高エネルギー側にシフトし、より高い電位まで電子を励起することが可能となり、顕著

な水の光分解活性の向上が行える。これは従来、助触媒の触媒効果が反応活性に顕著に表れ



るという結果に対して、バルクへの格子歪の顕著な効果を示す結果として注目され、新しい

光触媒の設計指針になることを示す結果である。 

  

以上、要するに本論文は、応力歪効果が電荷分離効率に及ぼす影響および水分解における光

触媒活性について検討したものであり、引っ張り応力の導入が、活性の向上に有用であるこ

とを示しており、触媒化学の分野で寄与するところが大きい。よって、本論文は博士（工学）の

学位論文に値すると認められる。 

 
最終試験 
 本論文に関して調査委員から、１）TiO2と SrTiO3に注目した理由、２）現在のシステムの変換

効率、３）分散と置換の効果の違いとデータの再現性、４）Au の分散で引っ張り応力が最大とな

る濃度がある理由などについて種々の質問があったが、いずれも著者の説明により、理解が得ら

れた。また、公聴会においても多数の出席者があり、多くの質問が寄せられたが、著者の説明に

より質問者の理解が得られた。 

  以上の結果により、著者は最終試験に合格したものと認める。  
 
 
 
 


