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概
要

	


　かご状物質12Ca0-­‐7Al2O3（C12A7）は毒性元素を含まず、クラーク数が大きく安価な元素だけで構成されたセメントで、	
  
電子ドープ可能なため透明電極の候補として注目されている。他にも、高い還元力、低い電子仕事関数といった特長	
  
があり、最近はRuを担持させることによりアンモニア合成触媒として使えることも分かり、元素戦略的電子材料の有力	
  
な候補となっている[1]。	
  
　この物質のアンモニア合成触媒としての機能で重要な役割を果たしているのが、C12A7のカゴ状構造で、分解・吸着	
  
した水素をカゴ中にトラップすることによりRu触媒表面を水素覆毒から守っている。我々は、C12A7中の水素状態、	
  
特に荷電状態（正イオンH+,	
  中性H0,	
  負イオンH−）に関する情報を得るためミュオンスピン緩和（μSR）法測定を行った。	
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ミュオンは水素の軽い同位体で、そのスピン

偏極の時間発展の分かるミュオンスピン緩和

（μSR）法は、電子と正ミュオンの間の超微細

構造結合から、中性水素状態と正または負

のイオン状態とでは定性的に（約100倍）異な

るラーマー回転周波数を与える。	
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   我々は、J-­‐PARCのミュオン施設MUSEを用いて、比較的低磁場下(20~50G)での

ミュオンスピン回転周波数から、この物質中の水素状態が中性（H0:μ+—e−束

縛系）ではなく、水素正イオン状態H+または負イオン状態Hーであることを示した。

信号強度のドープ依存性は負イオン状態H−であることを示唆している[2]。	
  
また、カナダTRIUMFミュオン施設で測定した高磁場下（６T）での周波数シフトは、

負のシフト（−10〜−5ppm：ゼロドープ）から正のシフト（+5〜10ppm：1021cm−3　

電子ドープ）に移行することを見いだした。この結果は水素ドープしたC12A7の
水素NMR	
  の周波数シフトと同等で[3]、正ミュオンが水素状態を観測しているこ

とを示している。	
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   以上の結果をKEKのスーパーコンピュータを用いて計算したC12A7	
  

（酸素ドープ：絶縁体化）や水素ドープした系の密度汎関数計算と

比較した。Bader電荷解析でカゴ内酸素はO-­‐1.23負イオンとなり、ミュ

オンを引きつけO-­‐μ結合を作り、カゴ内水素はH-­‐0.73で負イオンとな

ると予想された。これらはμSR測定と無矛盾で、C12A7において水

素は負イオン状態としてカゴ内に入ることを示唆している。	
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