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研究成果の概要（和文）：我々の生活空間は様々な有害物質で脅かされつつあり、今後も安心で

安全な生活を過ごしていくためにはこれらの有害物質を除去していく方法を開発していく必要

がある。その有力な方法の 1 つに光触媒反応がある。しかし、既存の光触媒は可視光に応答し

ないため、室内用途に応用することができない。そこで、可視光に応答する新規光触媒材料を

固溶体をベースにした新たな材料探索方法を用いて探索することにした。その結果、新規高活

性光触媒及び活性向上のための新たな指針を得ることに成功した。 

 
研究成果の概要（英文）：Our dairy life is exposed to many kinds of harmful compounds, such 
as VOCs (volatile organic compounds). For our safe life, it is important to remove these 
harmful compounds. Photocatalytic technology is regarded as a potential method for 
solving these problems. However, since the photocatalysts which have already developed 
are not sensitive to visible light, the photocatalytic technology is difficult to be 
utilized for indoor application, at present. Therefore, in this study we tried to find 
novel visible light sensitive photocatalysts, of which band gaps were controlled by 
preparation of solid solutions. As a result, we succeeded in developing of novel visible 
light sensitive photocatalysts and finding novel methods for development of high active 
materials. 
 

交付決定額 

                               （金額単位：円） 

 直接経費 間接経費 合 計 

２００８年度 1,900,000 570,000 2,470,000 

２００９年度 800,000 240,000 1,040,000 

２０１０年度 600,000 180,000 780,000 

年度    

  年度    

総 計 3,300,000 990,000 4,290,000 

 
 

研究分野：化学 

科研費の分科・細目：複合化学・環境関連化学 

キーワード：酸化反応・光・有害物質の分解除去 

 
１．研究開始当初の背景 

光触媒材料は太陽光などの光を利用して、ア
ルデヒドや硫化水素などの有害物質を酸化
分解し、無害なものにできる材料である。そ
の原理は次の通りである。光触媒（半導体）
にそのバンドギャップ以上のエネルギーを

持つ光が照射されると価電子帯の電子が伝
導帯に励起する。それにより価電子帯、伝導
帯にそれぞれ、ホールと電子が生成し、それ
らが最表面にまで拡散し酸化還元反応を起
こす。 

（紫外）光が照射されれば反応が進むこと、
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さらに有害物質を無害化できることから屋
外建材などに応用展開がなされている。そし
て、室内空間での有害物質除去への応用が期
待されているが、現状、その用途への応用展
開は進んでいない。それは現在広く利用され
ている TiO2 光触媒が紫外光にのみ応答する
が、室内ではその紫外光の量が極めて尐ない
からである。 

それゆえ、室内に豊富にある可視光に応答
する新規可視光応答型光触媒の研究開発が
必要とされ、さかんにおこなわれてきている。
しかし、未だ実用に耐えられるほど、高活性
な材料の開発には至っていない。例えば、窒
素を酸化チタンにドープしたものは可視光
に応答する光触媒である。しかし、ドーピン
グすることによって確かに可視光の吸収量
が増えるが、欠陥やバンドギャップ間に不純
物準位を作製し、それらの準位が電子-ホール
の再結合を促進し、活性の向上が起こりづら
い。それゆえ、不純物準位を作らないあるい
はその量が尐ない材料の開発が必要である
と考えられる。 

 

２．研究の目的 

(1)の研究開発の背景で示したように不純物
準位導入（窒素ドープなど）による可視光応
答化では高い活性を持つ材料開発は難しい
と予想されたので、バンド間に不純物準位を
作らない、可視光に応答する新しい複合酸化
物光触媒の開発を行うことにした。具体的に
は伝導帯のボトム、価電子帯のトップのポテ
ンシャルを固溶体を利用して設計通りに制
御し、新規材料を発見することを目的とした。 

 

３．研究の方法 

（１）まず、文献調査により光触媒、半導体
の伝導帯のボトム、価電子帯のトップのポテ
ンシャルに関する情報をデータベース化し
た。 
 
（２）次に、一般的に、固溶体の価電子帯の
トップおよび伝導帯のボトムはそのターミ
ナル材料の中間のポテンシャルを持つので、
そのことと作成したデータベースを利用し
て、最適なポテンシャルを持つ材料を設計・
選定した。 
 
（３）そして、設計したこれらの材料をまず、
粉体同士を混合し高温で焼成するという固
相反応法を利用して作製し、構造解析などで
設計した材料が合成できていることを確認
した。 
 
（４）その後、その材料の光物理特性や光触
媒特性について詳細に検討した。特に光触媒
活性については生活空間で大量に利用され
ている VOCの１つであるアルデヒドガスや

IPA（イソプロピルアルコール）ガスの酸化
分解反応を利用した。 
 
（５）そして、更なる高活性可視光光触媒材
料の知見、特により最適な価電子帯や伝導帯
のポテンシャルに関する情報を得た。また、
第一原理計算などを利用して、その材料のホ
ールや電子の移動しやすさなどについても
計算科学の観点からも議論した。 
 
（６）特に固相反応法で合成した材料のうち、
より高活性なものについては、光触媒活性が
より高くなるようにゾルーゲル法や錯体重
合法などのナノ材料合成法により高比表面
積を持つ材料の作製を試みた。 
 
４．研究成果 
（１）データベース化した結果、ペロブスカ
イト構造を持つ AgNbO3 の価電子帯および伝
導帯のポテンシャルが比較的適している材
料であることがわかった。しかし、事前の第
一原理計算によるバンド構造の解析などか
らキャリアーのモビリティーが低いように
予想されたので、モビリティーを上げるため
に 同 じ く ペ ロ ブ ス カ イ ト 構 造 を 持 つ
LayNbO3(y = 1/3 or 1)と固溶体を作製する
ことにした。その結果、 Ag1-xLaxNbO3 と
Ag1-3xLaxNbO3(0 ≦ x ≦ 0.2)の 2 タイプの材
料を合成することに成功した。これらの新規
に作製した材料はともに可視光を吸収でき、
そのバンドギャップはエンドメンバーの
AgNbO3と同等の約 2.8 eV であった。 
活性は IPAガスの分解反応を利用して評価

した。Ag1-xLaxNbO3と Ag1-3xLaxNbO3の光触媒活
性は予想通り、AgNbO3よりも高くなり、特に
Ag1-xLaxNbO3 (x=0.12)は AgNbO3 と比べて、約
12 倍活性が向上した（図１）。これは LayNbO3

と固溶させることで電子ドーピングが起き、
キャリアーのモビリティーが向上したこと
が一因であると考えられた。 
このように電子ドーピングした固溶体の

作製という新しい手法は光触媒活性向上の 1
つの有力な手段であることが明らかとなっ
た。 
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（２）次に、前述したように紫外光応答型光
触媒として知られているルチル型酸化チタ
ン(TiO2)と固溶する材料を探索することにし
た。酸化チタンは可視光を吸収する能力が乏
しいので、可視光に吸収を持つ、ルチル型の
FeTaO4が、検討の結果適切ではないかと考え
られた。そこで、(FeTaO4)x(TiO2)1-xの固溶体
をまず固相反応法を利用して作製すること
にした。 
特に x＝0.01の材料は黄色がかった色を呈

し、そのバンドギャップは 2.8eV と酸化チタ
ン単独よりも小さくなり、より可視光を吸収
できるようになった。そして、その光触媒特
性は酸化チタンよりも約 7倍向上した。 

この材料の活性の向上をさらに図るため
に錯体重合法を用いて、より比表面積の大き
な材料を作った。その結果、固相反応法で作
製したサンプルよりもさらに７倍以上活性
が向上した。 
これらの材料は汎用元素でできており、製

造プロセスにおいても有害なガスなどを必
要としない。それゆえ、さらなる活性の向上
が果たせれば有望な可視光応答型材料にな
りうるものと期待される。 
 
（３）さらには、可視光応答型光触媒として
以前我々が発見した AgSbO3 は 600℃～700℃
で加熱すると急激にイルメナイト構造から
パイロクロア構造へ相転移した。そこで、加
熱温度を制御したところ、イルメナイト
AgSbO3-パイロクロア AgSbO3 混合相からなる
可視光応答型光触媒材料を作製することが
できた。そして、この相転移型光触媒はパイ
ロクロア単相、イルメナイト単相に比べて、
それぞれ 2～8 倍程度活性が高かった。これ
はパイロクロアとイルメナイト相がナノオ
ーダーでヘテロジャンクションし、生成した
キャリアーが容易に移動したためであると
考えられた。 
 熱などによって材料の一部を相転移させ
る手法は異なる組成の光触媒同士をヘテロ
ジャンクションさせることよりも製造プロ
セスとして容易であり、また、同じ組成のも
のであるため、シナジー効果が得られやすい
ものと考えられる。それゆえ、材料の一部を
相転移させる方法も可視光応答型光触媒の
活性向上の有力な手段の 1つであり、新たな
有意義な知見であると言いえる。 
 
（４）また、一部の材料については粉体サン
プ ル を 作 製 後 、 PLD(Pulsed Laser 
Deposition)用のターゲットを作製した。そ
の後、FTO(フッ素ドープ 酸化スズ)などの透
明導電膜基板に PLD法を用いて薄膜を作製し、
その光電気化学特性について検討をおこな
った。さらには、（２）で発見した固溶体の

TiO2成分を利用したナノチューブ及びナノチ
ューブでできた薄膜（図 2）の短時間合成（反
応時間、約 10 分）にも成功し、その電気化
学特性および光触媒特性についても併せて
検討を行った。特に、ナノチューブの短時間
新規合成法については、情報公開後すぐにア
メリカなどの海外の研究機関から詳細な作
製方法などについての問い合わせがあり、国
内外において大きなインパクトを与えてい
ると思われる。 
 

図 2 チタニアナノチューブ薄膜の SEM 像及
び TEM像 
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