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１．研究計画の概要 
 本研究は、本申請者らが開発に成功した
時々刻々の構造・元素情報を提供することが
できる時間分解Ｘ線吸収微細構造 (XAFS)測
定システムを利用して、活性構造・状態変化
と触媒機能とのリアルタイム応答を解析す
ることによって得られる動的構造情報を触
媒調製にフィードバックして、併せて新規触
媒調製法を開拓することにより、選択酸化、
燃料電池用 H2存在下での CO 選択酸化、及び
燃料電池酸素極酸化反応のための実用レベ
ル酸化触媒の開発を推進することを最終目
的とする。本研究で取り上げた選択酸化及び
燃料電池酸化触媒系は活性構造の解明と失
活因子の究明が最重要課題となっており、ま
たこれらはいずれもエネルギー及び環境問
題に関連し社会的に解決が望まれている重
要課題である 
 
２．研究の進捗状況 
 燃料電池電極反応や電池燃料となる水素精
製のための選択酸化反応、有用選択酸化反応
に対する新規高性能触媒を開発した。一方で、
時々刻々の構造・元素情報を提供することの
できる時間分解表面構造解析手法の開発・改
良を行い、選択酸化触媒反応・電極反応中に
おける触媒活性構造の動きをリアルタイム
で捉えることに成功した。 
①燃料電池触媒を被毒する製造水素ガス中
の一酸化炭素の選択除去反応である PROX 反
応に 100℃以下の低温で高活性・高選択性を
示す初めての非貴金属系触媒の開発に成功
した。水熱合成法で調製した酸化セリウム担
持銅ナノクラスター触媒が、水や二酸化炭素
の存在下でも過剰水素中の一酸化炭素を選

択的に酸化することを見出し、その触媒活性
構造を提案した。 
②燃料電池セル内での電極反応と電極触媒
の働きを解明し、実用化に際し解決が必要な
重要課題となっている Pt 触媒の溶出による
電池性能劣化の要因を明らかにするために、
燃料電池起電時の実用燃料電池カソード及
びアノード触媒の構造変化を、in-situ 時間
分解 XAFS 法により、世界で初めて捉えるこ
とに成功した。電気化学的反応、Pt触媒表面
の結合形成、Pt触媒の帯電過程の反応速度に
著しい差があることを見出し、8 つの素過程
の全ての速度定数を決定した。燃料電池セル
内で発生する異常電圧が白金触媒の溶出を
加速させる要因であることを明らかにした。 
③分子状酸素によりベンゼンを直接フェノ
ールに転換する選択酸化触媒反応は世界の
10の高難度触媒反応の一つであるが、新型レ
ニウムクラスター触媒を発見し、各種分光法、
解析法、密度汎関数理論計算により、フェノ
ール合成触媒作用のメカニズムを明らかに
した。開発してレニウムクラスター触媒は過
去 40 年間誰も成功しなかった 5％転化率か
つ 50％選択性の壁を超える初めての触媒で
ある。 
 
３．現在までの達成度 
①当初の計画以上に進展している。 
 高難度選択酸化触媒である分子状酸素に
よるベンゼンの酸化による直接フェノール
合成用の新型触媒、及び水素過剰下で CO を
選択的に酸化する非貴金属触媒を見出し、実
用レベルの性能の高さにまで開発すること
に成功した。また、燃料電池発電下のカソー
ド触媒の時々刻々の観察に初めて成功した。
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一方、世界最速で最高精度を持つ時間分解
XAFS システムを開発することで新たな触媒
構造速度論の研究分野を開拓した。これらは
当初の予想以上の成果である。 
 
４．今後の研究の推進方策 
 今後は初期計画のうち最も困難な研究課
題であるベンゼンを分子状酸素により酸化
して一段で直接フェノールを生成する高活
性高選択性触媒の開発と触媒機構の解明、及
び我が国の喫緊の課題である燃料電池触媒
の開発のために解決が求められている失活
機構の解明に注力する予定である。さらに、
これまで余り精力を割かなかった固定化錯
体触媒による選択酸化と不斉酸化触媒設計
を行う。また、酸素吸蔵放出機能の新現象を
見出した CeO2/ZrO2固溶体を利用して、炭素
析出が問題となるメタンのリフォーミング
触媒開発も行う。 
 
５. 代表的な研究成果 
（研究代表者、研究分担者及び連携研究者に
は下線） 
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