
時分割DXAFSによる
触媒反応メカニズムへのアプローチ

時分割XAFS解析が目指すもの
時分割DXAFS装置
シングルパルス測定による光触媒系への展開
担持金属触媒の反応メカニズムの解明

PFリングのトップアップ・シングルバンチ運転利用研究と今後の発展について

高エネルギー加速器研究機構 物質構造科学研究所
稲田康宏、丹羽尉博、野村昌治
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固体表面上で進行する気体分子との反応

金属原子上で進行する化学反応
時分割XAFS解析が目指すもの
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シングルパルス測定による光触媒系への展開

Siマイクロストリップ検出器

PDA検出器
PDA素子の読み出しが時間分解能を制限

Daresbury Lab.で開発
岩澤康裕教授（東大院理）と共同で導入
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シングルパルス測定による光触媒系への展開
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シングルパルス測定による光触媒系への展開
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•ZSM-5担持Cuの合成過程
•NaY担持Moの脱カルボニル過程
•Al2O3担持Rhのクラスター分散過程
•MgO担持Ruクラスターのカルボニル化過程
•MCM-41担持Ptの水素吸蔵/放出過程
•HZSM-5担持Re触媒によるベンゼンの直接酸化過程
•CeO2-ZrO2助触媒の酸素吸蔵/放出過程
•燃料電池用Pt電極触媒の酸化還元過程

担持金属触媒の反応メカニズムの解明
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ゼオライト担持Cuの酸化還元メカニズム

ZSM-5 (Si/Al=23) 結晶構造
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CO-NO混合ガスとの反応
Cu(II)状態からスタート
多くの条件下でCu(I)状態を生成
条件によってCu(II)状態が再生

電子状態や局所構造
の変化をin situ観測

反応速度論的解析と中間状態の
構造解析から反応機構を解明

不均一触媒系の反応
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COとの反応（反応速度論による解析）
ゼオライト担持Cuの酸化還元メカニズム



ns µs ms s min hr

pump & probe
XSTRIP or fast CCD

XSTRIP or PDA

step-scan @ PF
QXAFS @ NW10A

光触媒の反応機構
光励起金属化学種
ナノ粒子の生成機構

DXAFS

DXAFS

時分割DXAFSによる触媒反応メカニズムへのアプローチ

触媒反応の要素過程
　　ガス吸着
　　配位子置換
　　電子移動
　　クラスター化
　　分散化
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