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Study of Advanced TiO2-based Materials towards Superior Photocatalytic Properties
（高活性酸化チタン光触媒の研究開発）

　近年酸化チタンの光触媒特性に関する研究が盛んに行われている。しかし，その多くは酸化チタン
の微粒子化、ナノ化による光触媒活性の向上を目的としており、酸化チタンの光吸収特性、表面特性
及び構造制御による反応効率の改善に関する研究は未開拓の分野であり、今後の更なる発展が待たれ
ている状況にある。
　本論文は，このような現況で酸化チタンの光吸収領域にミー散乱効果を取り入れることにより、光
利用効率を高め、また、ファセット面をコントロールしたナノ単結晶を用いて系統的に研究し、酸化
チタン光触媒の活性向上に重要な因子を見出すことを目的として実施したものである。
　本論文は全６章で構成されている。
　第 1章では光触媒反応の原理とこれまでに報告されている酸化チタン光触媒の成果について総括し
ている。
　第 2章では酸化チタン集合体の粒径と光触媒活性の関係について述べている。ナノ酸化チタンを有
機テンプレートを利用して、集合させ、有機テンプレートを焼結により取り除くことで集合体の粒径
を制御することに成功している。そして、その粒径の違いにより光触媒活性が大きく異なり、特に、集
合体の粒径を酸化チタンの吸収端近傍である 380nm程度にコントロールしたものが最も活性が高い
ことを明らかにしている。これはミー散乱により 380nmの光を多重に利用することができ、光の利
用効率が上るようになるためであると結論している。
　第 3章ではナノポーラス酸化チタンに酸化銅を担持した光触媒材料による二酸化炭素の還元につい
て述べている。酸化チタンをナノポーラス化することにより、二酸化炭素の吸着力が向上され、また、
酸化銅と酸化チタンのナノジャンクションを構築するにより、電荷分離が促進された結果、光触媒活
性が１０倍も向上することに成功している。
　第 4章では未配位の Tiサイトが多く、比較的反応性の高い{100}ファセットを有する単結晶酸化チ
タンの合成およびその光触媒活性について述べている。材料合成方法を最適化することにより、{100}
ファセットの割合が 95%からなるナノシート状の酸化チタンを作製することに成功している。この
{100}ナノシート酸化チタン材料は、形態や露出面を制御していない酸化チタンに比べ、水からの水素
発生および二酸化炭素の還元反応において高い光触媒活性を実現している。
　第 5章では主なるファセットの中、最も反応性の高い{111}ファセットからなる酸化チタン単結晶
の合成および光触媒特性について報告している。キャッピング試薬として F− およびアンモニアの両
方を併用したところ、{111}ファセットからなるアナターゼ型酸化チタン単結晶の合成に初めて成功
し、さらに優れた光触媒特性を有することを見出している。また、第一原理計算を用いた表面エネル
ギー算出および各種分光実験により、{111}ファセットが高活性化するのは、特異な表面構造および高
い伝導帯ポテンシャルに起因すると結論している。
　第 6章では本研究を総括し、酸化チタン光触媒の課題と今後の展望について述べてある。
　これを要するに、著者は、酸化チタン光触媒について集合体の粒径を制御することによる光吸収の
増強、ナノポーラスジャンクションの構築による吸着力の向上および電荷分離の促進、さらに反応性
の高いファセット面からなるナノ単結晶を選択的に合成する手法を開発することにより、酸化チタン
光触媒の高活性化に成功している。本研究によって、光触媒材料の合成・構造・表面特性および光触
媒活性との関連を明らかにする上で新しい知見を得ている。本論文のこの成果は材料科学や光触媒化
学に対して貢献するところ大なるものがある。
　よって著者は、北海道大学博士（総合化学）の学位を授与される資格あるものと認める。


