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研究成果の概要（和文）：本研究の主要な研究成果を以下の通りである。(1) Au/TiO2上にCdS光析出を行うこと
によりHC-Au@CdSナノエッグ粒子の合成に成功した。(2) CdS光析出温度を25℃から50℃に上げることにより、
Au-CdS界面にエピタキシャル接合が形成されることを高分解能TEMによる解析で明らかにした。(3) 最適条件下
において、水分解に対する外部量子収率0.24%を達成した。これは、赤色光照射下(波長 = 640 nm)における効率
としては世界最高の値である。
　

研究成果の概要（英文）：A key material for artificial photosynthesis including water splitting is 
heteronanostructured (HNS) photocatalysts. The photocatalytic activity depends on the geometry and 
dimension, and the quality of junctions between the components. Here we present a half-cut Au(core)
-CdS(shell) (HC-Au@CdS) nanoegg as a new HNS plasmonic photocatalyst for water splitting. UV-light 
irradiation of Au nanoparticle (NP)-loaded ZnO (Au/ZnO) at 50oC induces the selective deposition of 
hexagonal CdS on the Au surface of Au/ZnO with an epitaxial (EPI) relation of CdS{0001}/Au{111}. The
 subsequent selective dissolution of the ZnO support at room temperature yields HC-Au@CdS with the 
Au NP size and EPI junction (#) retained. Red-light irradiation (excitation wavelength = 640 nm) of 
HC-Au@#CdS gives rise to continuous stoichiometric water splitting with an unprecedentedly high 
external quantum yield of 0.24%.

研究分野： 光電気化学

キーワード： 光触媒

  ２版
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１．研究開始当初の背景 
エネルギー・環境問題が深刻化しつつある

状況の下で，ソーラー物質変換プロセスを開
発することが持続可能な社会を構築するた
めの喫緊の課題である。これを達成するため
のポイントは，エネルギー源として太陽光を
有効利用することのできる高活性な可視光
応答型光触媒を開発することである。本多－
藤嶋効果の発見以来，光触媒材料としては，
酸化チタンに代表される半導体が主流であ
るが，最近，酸化チタン上に固定化された金
ナノ粒子からなる“Au/TiO2 プラズモニック
光触媒”が大きな注目を集めている。この最大
の特徴は，太陽光スペクトルにマッチングし
た強い可視光吸収をもち，光源として太陽光
を有効に利用することができることである。
作動原理は，金ナノ粒子の局在表面プラズモ
ン共鳴（LSPR）の励起に伴う，金ナノ粒子か
ら酸化チタンへの界面電子移動に基づいて
いる。2009 年に大谷らの研究グループが
Au/TiO2 プラズモニック光触媒によるアルコ
ール酸化を報告したのに続き（ Chem. 
Commun., 2009, 241.），アミン，チオール，
ベンゼンなどの酸化反応が報告されている。
また，García らの研究グループは，Au/TiO2

プラズモニック光触媒が水を酸素に酸化す
る能力を有することを示した(J. Am. Chem. 
Soc. 2011, 133, 595)。この結果は，水素生成お
よび二酸化炭素還元の電子およびプロトン
ドナーとして水を利用できる可能性がある
ことを示している。 

 
２．研究の目的 
本研究では，可視光照射下において高い還

元力および効率的電荷分離が期待される金
コア-金属硫化物シェルハーフカットナノエ
ッグ光触媒(HC-Au@MS)の開発を目指す。 
 
３．研究の方法 
平成27年度：メタノール水溶液および純水か
らの高効率水素生成を主目的として，合理
的な材料設計に基づいてHC-Au@MSナノ
エッグ粒子の合成を行うと共に，疑似太陽
光照射下における光触媒活性を評価する。 

平成28年度：二酸化炭素の高効率還元固定化
を主目的として，合理的な材料設計に基づ
いてHC-Au@MSナノエッグ粒子の合成を
行うと共に，疑似太陽光照射下における光
触媒活性を評価する。 

平成 29 年度：平成 27~28 年度に得られた知
見に基づき，HC-Au@MS ナノエッグ粒子の
活性支配因子を明らかにすると共に，一層の
高活性化を検討する。 
 
４．研究成果 
本研究の主要な研究成果を以下に列挙する。 
(1) Au/TiO2上にCdS光析出を行うことにより，
デザイン通りのHC-Au@CdSナノエッグ粒子
の合成に成功した。 
(2) CdS 光析出温度を 25°C から 50°C に上げ

ることにより，Au-CdS 界面にエピタキシャ
ル接合が形成されることを高分解能 TEM に
よる解析で明らかにした。 
(3)最適条件下において，水分解に対する外部
量子収率 0.24%を達成した。これは，赤色光
照射下(波長 = 640 nm)における効率として
は世界最高の値である。 
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