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研究成果の概要（和文）：　燃料電池・水素エネルギー技術への期待が高まっている。本研究では、自動車用などの燃
料電池の本格普及のために欠かせない、固体高分子形燃料電池の電極触媒の設計指針の構築を目指した。特に、燃料電
池電極触媒の高耐久化と高活性化、燃料電池セルでの高性能化に注力した。酸化物担体の熱力学的安定性のデータベー
ス化、高耐久性と高性能を両立する新規電極触媒の開発に成功し、電顕観察研究はNature系学術誌であるScientific R
eports（計2報）に掲載されるなど高く評価された。関連部材の最適化、水電解や水素センサーへの応用にもつなげ、
固体高分子形燃料電池の電極触媒設計指針を構築することができた。

研究成果の概要（英文）：　Fuel cells and related hydrogen technologies are promising energy technologies. 
We focus to establish materials design principles of electrocatalysts for polymer electrolyte fuel cells, 
which is important for the wide-spread commercialization of fuel cell vehicles. We set our focus on the 
durability and activity of electrocatalysts and the electrochemical performance of the cells. Materials 
thermochemical stability database was constructed, and electrocatalysts with both durability and activity 
were developed. Electron microscopic studies have been published in a Nature-family Journal, Scientific 
Reports (2 papers). Related materials optimization and applications to electrolyzers and sensors were 
also made. Materials design principles of fuel cell electrocatalysts and related materials and devices 
have been established.

研究分野：固体酸化物形および固体高分子形燃料電池の材料・プロセス研究

キーワード： 燃料電池　電極触媒　電気化学　酸素還元　SnO2　導電性酸化物　耐久性　Pt
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１．研究開始当初の背景
 2015
燃料電池・水素エネルギー技術への期待が高
まっている。自動車用などの燃料電池の本格
普及のための大きな課題が、電極触媒担体と
して広く用いられているカーボン担体の酸
化腐食である。当研究代表者らは、導電性酸
化物を電極触媒担体として用いることで、触
媒レベルで、車の寿命に相当する６万回の高
電位サイクルへの耐久性を、世界に先駆けて
達成することに成功している。
 
２．研究の目的
 本基盤（
究室オリジナルの高耐久性「カーボンフリー
電極触媒」を基盤技術として、電池セ
発して実作動条件下で性能と耐久性を検
証・実証するとともに、関連する固体電気化
学、化学熱力学、触媒化学、材料プロセス工
学、機械工学を融合した電極触媒設計工学を
構築し、燃料電池や関連する電気化学デバイ
スの設計論への展開を図ることを目的とし
ている。
 
３．研究の方法
 化学熱力学と溶出速度論、電極触媒設計と
材料プロセシング工学、電極触媒の固体電気
化学、燃料電池設計工学、電気化学デバイス
工学の
 
 
４．研究
（1）熱力学的安定性と溶出の速度論：超強
酸環境下の安定性同定とデータべ
出速度定量化
 熱力学平衡計算によって、高温
図データべースとしてまとめた。また
析で、高電位サイクル後の
SnO2

量を定量的に明らかにした。
さらに発展させて、重要な電気化学デバイス
である、酸性およびアルカリ
いた燃料電池および高分子形水電解の
条件での材料の熱力学的安定性を
ついて
ならず
料の作製にもつなげている。
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 1：
 
（2）電極触媒設計と材料プロセシング工
学：新規担体材料を用いた電極触媒材料創製
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研究開始当初の背景
2015 年の燃料電池自動車市販開始など、
燃料電池・水素エネルギー技術への期待が高
まっている。自動車用などの燃料電池の本格
普及のための大きな課題が、電極触媒担体と
して広く用いられているカーボン担体の酸
化腐食である。当研究代表者らは、導電性酸
化物を電極触媒担体として用いることで、触
媒レベルで、車の寿命に相当する６万回の高
電位サイクルへの耐久性を、世界に先駆けて
達成することに成功している。

２．研究の目的 
本基盤（S）プロジェクトでは、この当研
究室オリジナルの高耐久性「カーボンフリー
電極触媒」を基盤技術として、電池セ
発して実作動条件下で性能と耐久性を検
証・実証するとともに、関連する固体電気化
学、化学熱力学、触媒化学、材料プロセス工
学、機械工学を融合した電極触媒設計工学を
構築し、燃料電池や関連する電気化学デバイ
スの設計論への展開を図ることを目的とし
ている。 

３．研究の方法 
化学熱力学と溶出速度論、電極触媒設計と
材料プロセシング工学、電極触媒の固体電気
化学、燃料電池設計工学、電気化学デバイス
工学の 5項目について研究を行っ

研究成果 
）熱力学的安定性と溶出の速度論：超強
酸環境下の安定性同定とデータべ
出速度定量化 
熱力学平衡計算によって、高温
図データべースとしてまとめた。また
析で、高電位サイクル後の

2, Nb2O5, Ta
量を定量的に明らかにした。
さらに発展させて、重要な電気化学デバイス
である、酸性およびアルカリ
いた燃料電池および高分子形水電解の
条件での材料の熱力学的安定性を
ついて調べて、体系化している。
ならず、図 1 に示すような
料の作製にもつなげている。

：Pt/Ti0.95Nb

）電極触媒設計と材料プロセシング工
学：新規担体材料を用いた電極触媒材料創製
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まっている。自動車用などの燃料電池の本格
普及のための大きな課題が、電極触媒担体と
して広く用いられているカーボン担体の酸
化腐食である。当研究代表者らは、導電性酸
化物を電極触媒担体として用いることで、触
媒レベルで、車の寿命に相当する６万回の高
電位サイクルへの耐久性を、世界に先駆けて
達成することに成功している。
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電極触媒」を基盤技術として、電池セ
発して実作動条件下で性能と耐久性を検
証・実証するとともに、関連する固体電気化
学、化学熱力学、触媒化学、材料プロセス工
学、機械工学を融合した電極触媒設計工学を
構築し、燃料電池や関連する電気化学デバイ
スの設計論への展開を図ることを目的とし
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材料プロセシング工学、電極触媒の固体電気
化学、燃料電池設計工学、電気化学デバイス

項目について研究を行っ

）熱力学的安定性と溶出の速度論：超強
酸環境下の安定性同定とデータべ

熱力学平衡計算によって、高温
図データべースとしてまとめた。また
析で、高電位サイクル後の Pt

, Ta2O5, TiO2, WO
量を定量的に明らかにした。これらの成果を
さらに発展させて、重要な電気化学デバイス
である、酸性およびアルカリ性
いた燃料電池および高分子形水電解の
条件での材料の熱力学的安定性を
調べて、体系化している。

示すような TiO
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）電極触媒設計と材料プロセシング工
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年の燃料電池自動車市販開始など、
燃料電池・水素エネルギー技術への期待が高
まっている。自動車用などの燃料電池の本格
普及のための大きな課題が、電極触媒担体と
して広く用いられているカーボン担体の酸
化腐食である。当研究代表者らは、導電性酸
化物を電極触媒担体として用いることで、触
媒レベルで、車の寿命に相当する６万回の高
電位サイクルへの耐久性を、世界に先駆けて
達成することに成功している。 

）プロジェクトでは、この当研
究室オリジナルの高耐久性「カーボンフリー
電極触媒」を基盤技術として、電池セルを開
発して実作動条件下で性能と耐久性を検
証・実証するとともに、関連する固体電気化
学、化学熱力学、触媒化学、材料プロセス工
学、機械工学を融合した電極触媒設計工学を
構築し、燃料電池や関連する電気化学デバイ
スの設計論への展開を図ることを目的とし

化学熱力学と溶出速度論、電極触媒設計と
材料プロセシング工学、電極触媒の固体電気
化学、燃料電池設計工学、電気化学デバイス

項目について研究を行った。 

）熱力学的安定性と溶出の速度論：超強
酸環境下の安定性同定とデータべース化、溶

熱力学平衡計算によって、高温 Pourbaix
図データべースとしてまとめた。また ICP

Pt および MoO
, WO3からの溶出
これらの成果を

さらに発展させて、重要な電気化学デバイス
性の電解質を用

いた燃料電池および高分子形水電解の作動
条件での材料の熱力学的安定性を全元素に
調べて、体系化している。SnO2 のみ

TiO2系の担体材
料の作製にもつなげている。 

/VGCF-Hの電顕写真

）電極触媒設計と材料プロセシング工
学：新規担体材料を用いた電極触媒材料創製
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年の燃料電池自動車市販開始など、
燃料電池・水素エネルギー技術への期待が高
まっている。自動車用などの燃料電池の本格
普及のための大きな課題が、電極触媒担体と
して広く用いられているカーボン担体の酸
化腐食である。当研究代表者らは、導電性酸
化物を電極触媒担体として用いることで、触
媒レベルで、車の寿命に相当する６万回の高
電位サイクルへの耐久性を、世界に先駆けて

）プロジェクトでは、この当研
究室オリジナルの高耐久性「カーボンフリー

ルを開
発して実作動条件下で性能と耐久性を検
証・実証するとともに、関連する固体電気化
学、化学熱力学、触媒化学、材料プロセス工
学、機械工学を融合した電極触媒設計工学を
構築し、燃料電池や関連する電気化学デバイ
スの設計論への展開を図ることを目的とし
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学：新規担体材料を用いた電極触媒材料創製

とナノ構造制御
 Nb
化学表面積と酸素還元活性を詳細に評価し、
担体酸化物の表面積、塩素や硫黄系不純物を
含まない白金原料の使用、担体導電率の重要
性が明らかになった。
のうち、
で高い活性を得ることができた。
の選択的な
な起動停止耐久試験結果
した
成長炭素繊維）
ほどであり、起動停止耐久試験、
久試験のいずれにおいても試験後に
標準材料である
なった。
安定に存在できるために担体腐食による性
能低下がなく、
ギーを計算したところ、
倍（
2015
Pt/C
な結果になったものと示唆された。
 
（4
の試作・開発と実作動条件下での実証
 燃料
Assembly
に相当する
久試験を行った結果、初期のセル電圧の
以上が保持され、無視できるほど低い劣化率
を示すことが明らかになった。
解質の
高いセルは
ン混合割合を減らした場合は性能が低下し
ているも
ィオン混合割合を増やした場合は、過電圧が
大きくなり性能の低下が顕著となった。これ
は、ナフィオンの増大によりガス拡散パスの
役割を持つ気孔がふさがれ、カソード側電極
触媒層内へガスの供給が十分に行われなか
ったためであると考えられた。
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とナノ構造制御
Nbドープ SnO
化学表面積と酸素還元活性を詳細に評価し、
担体酸化物の表面積、塩素や硫黄系不純物を
含まない白金原料の使用、担体導電率の重要
性が明らかになった。
のうち、マイクロ波加熱を用いた均一沈殿法
で高い活性を得ることができた。
の選択的な Pt
起動停止耐久試験結果
した Pt/SnO2/VGCF
成長炭素繊維）
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標準材料である
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安定に存在できるために担体腐食による性
能低下がなく、また
ギーを計算したところ、
（Daio, Sasaki

2015）であること
Pt/C よりも抑制されているためにこのよう
な結果になったものと示唆された。

4）燃料電池設計工学：高耐久性燃料電池
の試作・開発と実作動条件下での実証
燃料電池セル（
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に相当する 6 万サイクル（
久試験を行った結果、初期のセル電圧の
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）燃料電池設計工学：高耐久性燃料電池
の試作・開発と実作動条件下での実証
電池セル（Membrane
）を作製し、燃料電池自動車の寿命
万サイクル（

久試験を行った結果、初期のセル電圧の
以上が保持され、無視できるほど低い劣化率
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カーボンナノチュ-ブ（
は性能の低下が見られた。一方、

に着目し、白金触媒の電気
化学表面積と酸素還元活性を詳細に評価し、
担体酸化物の表面積、塩素や硫黄系不純物を
含まない白金原料の使用、担体導電率の重要

2 の各種調製方法
マイクロ波加熱を用いた均一沈殿法

で高い活性を得ることができた。SnO2

担持も確認した。電気化学的
から、製法を最適化
電極触媒（VGCF：気相

の初期値は Pt/C に匹敵する
ほどであり、起動停止耐久試験、負荷応答耐
久試験のいずれにおいても試験後に既存の

を大きく上回る結果
はカーボン腐食電位において

安定に存在できるために担体腐食による性
SnO2の結合エネル
Pt とカーボンの
Scientific Reports
Pt のモビリティが

よりも抑制されているためにこのよう
な結果になったものと示唆された。 

）燃料電池設計工学：高耐久性燃料電池
の試作・開発と実作動条件下での実証 

Membrane-Electrode
）を作製し、燃料電池自動車の寿命
万サイクル（1.0～1.5V）の耐

久試験を行った結果、初期のセル電圧の
以上が保持され、無視できるほど低い劣化率
を示すことが明らかになった。ナフィオン
混合割合を変化させた際、最も性能の

のものであった。ナフィオ
ン混合割合を減らした場合は性能が低下し
のの差は小さかった。しかし、ナフ

ィオン混合割合を増やした場合は、過電圧が
大きくなり性能の低下が顕著となった。これ
は、ナフィオンの増大によりガス拡散パスの
役割を持つ気孔がふさがれ、カソード側電極
触媒層内へガスの供給が十分に行われなか
ったためであると考えられた。 

異なる導電補助材を用いたセルの

担持率を変更した
2 に示す。導電補
ブ（CNT）に

は性能の低下が見られた。一方、

に着目し、白金触媒の電気
化学表面積と酸素還元活性を詳細に評価し、
担体酸化物の表面積、塩素や硫黄系不純物を
含まない白金原料の使用、担体導電率の重要

調製方法
マイクロ波加熱を用いた均一沈殿法

2 上へ
電気化学的
を最適化
：気相

に匹敵する
負荷応答耐
既存の

を大きく上回る結果と
電位において

安定に存在できるために担体腐食による性
の結合エネル
とカーボンの 3

Scientific Reports, 
のモビリティが

よりも抑制されているためにこのよう

）燃料電池設計工学：高耐久性燃料電池
 

Electrode- 
）を作製し、燃料電池自動車の寿命

）の耐
久試験を行った結果、初期のセル電圧の 9割
以上が保持され、無視できるほど低い劣化率

ナフィオン電
混合割合を変化させた際、最も性能の

のものであった。ナフィオ
ン混合割合を減らした場合は性能が低下し

しかし、ナフ
ィオン混合割合を増やした場合は、過電圧が
大きくなり性能の低下が顕著となった。これ
は、ナフィオンの増大によりガス拡散パスの
役割を持つ気孔がふさがれ、カソード側電極
触媒層内へガスの供給が十分に行われなか

異なる導電補助材を用いたセルの電流

担持率を変更した
導電補
に変更

は性能の低下が見られた。一方、



SnO2 担持率を増加させたセルでは性能の向
上が見られ、低電流密度域では VGCFを導電
補助材に用いたセルよりセル性能は高くな
った。これは、CNT上に SnO2が均一担持さ
れておらず Ptが密集してしまい Ptの表面積
が小さくなってしまったが、SnO2 の表面積
が増したことでより高分散に Pt が担持され
ることで解消されたからだと考えられた。今
回の実験で、標準触媒 46.4wt.%Pt/KB（TKK）
を用いたセルと比較して、SnO2 担持率
50wt.%の導電補助材 VGCF 担持セルと
SnO2担持率 70wt.%の導電補助材 CNT担持
セルで 0.2A/cm2においてはどちらも 95%，
1.0A/cm2においてはそれぞれ 88%，94%のセ
ル電圧と高い性能が確認できた。 
 また、並行して、ガス拡散層（GDL）とマ
イクロポーラス層（MPL）、親水・撥水複合
MPL 付き拡散層、燃料電池内 3 次元温度分
布計測手法も開発できた。 
 
（5）電気化学デバイス工学：関連する電気
化学デバイスへの新規電極触媒の応用 
 水素センサーについては試作機を開発し
た。また水電解については、酸化物担体の上
に酸化イリジウムを高分散担持させた触媒
の開発に成功している。セパレータの一部に
ガラス窓を組み込んだ可視化用水電解セル
も開発している。 
 
 このように計画どおり、中核となる、耐久
性と触媒活性を両立した革新的な電極触媒
材料の創製に成功し、燃料電池自動車の寿命
に相当する 6万回の高電位サイクル耐久性を
電極触媒と電池セルの両方で実証すること
にも成功した。また、燃料電池関連成果を水
電解技術や水素センシング技術などに展開
することができ、電極触媒の設計指針に発展
している。現在、これらの指針を踏まえて、
更なる革新的な電極触媒開発にチャレンジ
している。 
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