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【論文内容の要旨】 
本論文では、水素/酸素形燃料電池におけるカソードでの酸素の還元反応(ORR)促進するための

電極触媒の開発において、電極触媒の電子状態をチューニングすることを目的とし、Pt 触媒に第

二元素を添加した Pt 系合金と Pt 触媒粒子を金属酸化物に担持する二つの方法により Pt の電子状

態の変化を検討している。電子状態の変化の指標として Pt の 5d 軌道の中心を示す d-バンドセン

ターを系統に変化させることにより、ORR 活性がどのように変化することを調べている。具体的

には、一つの方法として、Pt に鉛、鉄、コバルト、ニッケルなどの第二金属を合金化させ、その

合金ナノ粒子から第二金属を電気化学的に溶出させることにより、様々な元素比率の合金を作り出

している。もう一方の方法としては、Ti, Nb, Ta, W などの金属酸化物担持体を様々に変化させる

ことで Pt の電子状態を系統的に変化させることを行っている。それらの触媒を用いて測定した結

果、Pt に生じる電子状態の変化と ORR 活性の関係を調べている。検討結果の中で d-バンドセン

ターと ORR 活性が火山型の関係を示すことを確認し、ORR 活性を最も大きな d-バンドセンター

の位置を明らかにすることができている。また、金属酸化物に Pt を担持させることにより、燃料

電池の開発のもう一つの問題である Pt 粒子の凝集が起こらないことも明らかにしている。 

【論文審査の結果の要旨】 
本論文では、ORR 活性を最大限に向上させるためには Pt 系電極触媒における Pt の電子状態を

調節することが必要であるという観点から、様々な触媒を系統的に合成し、その触媒活性を精密に

測定している。Pt の電子状態の指標として d-バンドセンターを取り上げ、個々の触媒中の Pt の

d-バンドセンターの値と ORR 活性の関係をプロットした結果、火山型の関係性を示し、つまり、

ORR 活性の最大限に向上させるためには最適な d-バンドセンターが存在するということを複数の

実験結果によって明らかにしている。また、これらの結果は査読付き論文として筆頭著者で六報国

内外の論文誌に受理済みとしている。これらの結果は、電気化学の基礎分野および燃料電池の開発

において、寄与する重要な結果を示すことができており、本審査に合格となる十分な結果である。 


