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環境に調和した元素戦略において、層状窒化炭素(g-C3N4)は機能性材料としての潜在性を有して
いる。特にそれは半導体性質(Eg: 2.8 eV)を有しており、金属を用いない光触媒として関心を集め
ている[1]。材料としての機能性を向上させる手段の 1 つとして、異種元素の添加がある。これま
でに g-C3N4に対しても異種元素添加が検討されており、化学的かつ物理的な性質の変化が確認さ
れてきた[2]。本研究では g-C3N4 膜への水素(H)原子の添加に着目し、結晶評価によるその効果を
明らかにした。 

試料の作製には、メラミン(C3H6N6)粉末を前駆体とした化学気相堆積(CVD)法を用いた(図 1) [3]。
装置内を H2ガスで充満させ、g-C3N4膜を 525 から 600 °C の基板温度にて作製した。比較対象と
して、窒素(N2)ガス雰囲気下でも試料を作製した。分光光度計により光透過率および光反射率の
エネルギー依存性を測定し、光吸収係数を見積もった。 

g-C3N4膜は作製時の雰囲気ガスにより、異なる様相を示した。図 2に 550 °Cにて作製した g-C3N4

膜の写真を示しており、N2ガス雰囲気下のものは一般的に報告されている黄色であった。その一
方で、H2 ガス雰囲気下のものは濃い橙色であり、光学的特性の変化を示唆している。図 3 に、
Kubelka-Munk プロットから見積もった g-C3N4膜の光吸収端エネルギーの基板温度依存性を示す。
N2ガス雰囲気下にて作製したものは、基板温度を 575 °Cまで増加させると光吸収端エネルギーは
わずかに減少し、C-N 骨格からなるヘプタジン構造の熱重合過程が進行したためである。しかし
600 °C までの過剰な加熱は C-N結合の熱分解を促進させ、Nの空格子欠陥の増加と光吸収端エネ
ルギーの減少につながった[4]。H2ガス雰囲気下にて作製した場合、基板温度が 575 °C の時に光
吸収端エネルギーは大きく減少した。N原子の空格子欠陥に H 原子が取り込まれたためと考えら
れる[5]。ただし基板温度が 600 °Cの場合、C-N結合の熱分解の影響が強く見られており、光吸収
端エネルギーに対する H添加の効果は支配的でなかった。 

以上から、H2雰囲気下 CVD 法による g-C3N4膜を作製において、H 原子の添加と光吸収端エネ
ルギーの変化を実現することができた。 
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Figure 1. Schematic diagram of two-zone thermal  

CVD equipment. 

 

 

 

 

Figure 2 Photographs of the g-C3N4 films deposited     Figure 3 Substrate temperature dependence of the 

under N2 (left) and H2 (right) gas atmosphere.         photon energy of the absorption edge for g-C3N4. 
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