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研究成果の概要（和文）：　太陽光を利用して水から水素を取り出す技術開発は「持続可能かつ環境調和型社会
の構築」と「温室効果ガス（CO2）を排出しないクリーンエネルギーの創出」へと導き、近未来の水素エネルギ
ー社会の到来を可能にする。この水素製造技術が水分解光触媒による人工光合成である。そこで本研究では、水
素製造の性能に直結する水分解光触媒粒子の材料設計に取り組んだ。対象は、ペロブスカイト型構造を有するチ
タン酸ストロンチウム（SrTiO3）である。本研究では、ボトムアップ型アプローチが可能な水熱法を用いて
SrTiO3ナノキューブ化に取り組み、分散性が良好で粒径が50nm以下のSrTiO3ナノクリスタルを創り出した。

研究成果の概要（英文）：Sustainable hydrogen (H2) evolution via water splitting which utilizes solar
 energy can create a renewable energy society. H2 produced via photocatalytic water splitting is a 
clean energy alternative for creating a society harmonious with the environment. In the present 
work, SrTiO3 nanocrystal with perovdkite structure was synthesized using hydrothermal method. The 
particles size of SrTiO3 nanocrystals was below 50nm.

研究分野：無機化学

キーワード： チタン酸ストロンチウム　ナノキューブ　水分解光触媒
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研究成果の学術的意義や社会的意義
　水から水素を取り出す水素製造の技術開発は、水素エネルギーを用いた発電技術や燃料電池自動車などへの利
用に直結し、近未来の水素エネルギー社会の到来を可能にする。そこで本研究では、石油エネルギー（化石燃
料）に代わる再生可能エネルギーである水素エネルギーに着目し、水素製造の性能に直結する高効率水分解光触
媒チタン酸ストロンチウム（SrTiO3）ナノキューブ粒子を生み出すことを目的として研究を遂行した。温室効果
ガスである二酸化炭素（CO2）フリーな発電技術を使って燃料電池自動車や水素ステーション等への利用につな
げていく。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
太陽光を利用して水から水素を取り出す技術開発は「持続可能かつ環境調和型社会の構築」と

「温室効果ガス（CO2）を排出しないクリーンエネルギーの創出」へと導き、近未来の水素エネ
ルギー社会の到来を可能にする。この水素製造技術が水分解光触媒による人工光合成である。そ
こで本研究では、水素製造の性能に直結する水分解光触媒粒子の材料設計に取り組み、太陽光を
利用した水素エネルギー社会の実現を目指す。CO2 フリーな発電技術を使って燃料電池自動車や
水素ステーション等への利用につなげていく。 

水から水素を取り出す水素製造の技術開発は、水素エネルギーを用いた発電技術や燃料電池
自動車などへの利用に直結し、近未来の水素エネルギー社会の到来を可能にする。そこで本研究
では、石油エネルギー（化石燃料）に代わる再生可能エネルギーである水素エネルギーに着目し、
水素製造の性能に直結する高効率水分解光触媒チタン酸ストロンチウム（SrTiO3）ナノキューブ
粒子を生み出すことを目的とする。 
 
２．研究の目的 

本研究の目的は、化石燃料（石油）に変わる水素エネルギー社会の実現である。太陽光を利用
して水から水素をつくりだす高性能 SrTiO3光触媒ナノキューブ粒子を開発し、CO2フリーなクリ
ーンエネルギーを創出する。具体的な達成目標は、粒径が 100nm 以下で立方体の形状をした
SrTiO3粒子を作製することである。 
 
３．研究の方法 
 一般的に SrTiO3は固相法により合成をされており、1,000℃以上で焼成されている。固相法の
場合、粒成長が生じて粒子の大きさが大きくなると同時に粒子の形態制御は難しい。一方、ボト
ムアップ型アプローチである溶液反応を用いると、溶解析出反応によりナノレベルの大きさか
ら粒子を構築することができ、形態制御も可能になる。そこで、水熱法を用いて SrTiO3 粒子を
合成し、そのナノキューブ化を目指した。水熱法は 100℃以上の溶媒の存在下で物質を合成する
手法であり、常温常圧の溶媒下の反応で得られる生成物の形態とは異なる粒子が得られる。 
 
酸化チタンと水酸化ストロンチウム

を原料とし、水熱法を用いて SrTiO3を
合成した。その後、副生成物の除去のた
めに酢酸処理を行い、生成物を得た。生
成物の同定のために X 線回折測定およ
び中性子回折測定を行った。X 線回折は
原子番号が大きくなるにつれて原子散
乱因子が大きくなるため、重元素の検
出を得意としているが、水素のような
軽元素の検出は困難である。一方、中性
子回折は干渉性散乱長をもとに検出し
ているので、水素や酸素のような軽元
素も観測することができる。そこで本
研究では、X 線回折と中性子回折を用い
て多角的に生成物を同定した。図 1 は
生成物の X 線回折パターンおよび中性
子回折パターンを示している。横軸は
面間隔 d を表している。X 線回折の波長
1.5418Åと 0.2015Åを用いて測定を行
った。中性子回折は白色光を用いて
Time-of-Fright（TOF）法で測定を行っ
た。なお、0.2015Åの波長を用いた X 線
回折測定は大型放射光施設 SPring-8で
行い、中性子回折測定は大強度陽子加
速器施設 J-PARC で行った。すべての回
折測定において SrTiO3の生成を確認し
た。波長 0.2015Åの X 線回折パターン
と中性子回折パターンからリートベル
ト解析を行い、格子定数を算出した。 
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図 1 生成物の回折パターン 



図 2 は本研究で得られた SrTiO3粒子
の電子顕微鏡観察を行った結果を示し
ている。はじめに SrTiO3粒子の二次電
子像観察を行った。二次電子像は粒子
表面の凹凸を観察することに適してお
り、粒子を立体的に観察することがで
きる。二次電子像観察を結果、分散性が
良好な SrTiO3粒子が得られていること
がわかった。さらに結晶面（ファセット）
が露出し、粒径が 50 nm 以下の SrTiO3

粒子が生成していることを確認した。
つぎに透過型電子顕微鏡（TEM）を用い
て明視野（BF）像を観察した。二次電子
像と BF-TEM 像から 50nm 以下の SrTiO3

粒子が得られたことがわかった。さら
に、制限視野電子回折像を観察したと
ころ、回折パターンが見られ、結晶であ
ることを確認した。そのため、本研究で
得られた SrTiO3はナノクリスタルであ
ることがわかった。そして、走査透過型
電子顕微鏡（STEM）を用いて粒子形態の
観察を行った。TEM 観察と高角散乱環状
暗視野（HAADF）-STEM 観察により、
SrTiO3 内部が密であるナノクリスタル
であることを確認した。なお、HAADF-
STEM は原子番号に依存したコントラス
トを得ることができる。さらに、エネル
ギー分散型 X 線分光法（EDX）を用いて
構成元素を調べた。EDX スペクトルおよ
び EDX 元素マッピングより、SrTiO3 の
構成元素であるストロンチウム（Sr）、
チタン（Ti）、酸素（O）の存在を確認し
た。それに加えて、電子線トモグラフィ
観察を行って SrTiO3粒子の三次元化を
行ったところ、立体的に SrTiO3ナノク
リスタルの生成を確認することができ
た。なお、水熱合成して得られた SrTiO3

に Ptを助触媒として光触媒特性を評価
した結果、１時間あたり数百μmol の水
素生成を確認した。 
 
４．研究成果 
本研究では、原子レベルから粒子を

構築することができるボトムアップ型
アプローチの水熱法を用いて SrTiO3粒
子を合成した。その結果、ファセット
（結晶面）が露出したキューブ状の
SrTiO3ナノクリスタル（粒径：約 50 nm）
を得ることができた。この粒子表面を
詳細に観察した結果、表面再構成が生
じていることを見出した。今後の展望
として、粒子表面が水素生成の光触媒
活性点になっていると考えており、水
素が生成する結晶面（光触媒活性点）を
明らかにして、高効率な水素製造につ
なげる。 
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図 2 SrTiO3粒子の電子顕微鏡観察 
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