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論文内容の要旨

本研究は， リン酸型燃料電池の作動特性にもっとも深いかかわりを有する電極触媒について行った研

究の成果をまとめたもので， 7 章から成っているo

第 1 章では緒論として本研究の背景および目的を述べている o

第 2 章では，反応ガスである酸素，並びに反応生成物である水蒸気と 3 種類の炭素担体との反応性を

検討し，黒鉛化が進み，かっ結晶子径が大きい炭素粉末が，酸素および水蒸気との反応の速度定数が小

さく，安定であることを明らかにしている。

第 3 章では，電池を長時間運転したときの性能低下の一因となる炭素担体に担持された白金粒子の凝

集の機構について検討しているO 数個の白金粒子が集まって形成される集落が白金粒子の溶解・再析出

によって一個の大きな粒子に変化することによって凝集が進行することを見出し，白金の凝集は電位に

依存し，可逆水素電極基準でO.8V よりも貴な電位ではとくに顕著に起こることを明らかにしている。

白金の凝集の抑制のためには白金粒子が集落を形成しないようにすること，すなわち白金粒子の分散性

向上が必要であるとの結論を得ているO

第 4 章では，白金の分散性向上を図ることを目的としてボールミルにより粉砕して比表面積を増大さ

せた炭素担体への白金の担持効果を調べているO ボールミル粉砕により比表面積を約 2 倍に増大せしめ

た炭素担体を用いても白金の分散性は向上せず，逆に低下する結果を得ている。その原因としてボール

ミル粉砕により炭素担体表面の水酸基が消滅していることを見出し，白金の分散性には担体表面水酸基

の寄与がきわめて重要な役割を演じていることを明らかにしている。

第 5 章では，白金の分散剤として用いる界面活性剤を検討している。白金粒子の分散性は，ソルビタ
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ンのモノラウリン酸エステル，モノオレイン酸エステル，およびトリオレイン酸エステルを用いた場合

にもっとも優れ，これらの場合には白金粒子径が30Å，白金比表面積が約150rrf/ g のものを調製でき

ることを明らかにしている。

第 6 章では， ソルビタンのモノラウリン酸エステルを用いて最適な触媒調製条件の検討を行っている。

触媒調製時の界面活性剤濃度と触媒調製後の予備焼成濃度を最適化することによって作製した白金担持

炭素電極は， 2050Cのリン酸溶液中で可逆水素電極基準で0.8V の電位下で約400時間の動作試験でも触

媒としての白金粒子の凝集が起こらないことを明らかにしている。

第 7 章では本研究で得られた結果をまとめているo

論文の審査結果の要旨

燃料電池はエネルギ一変換効率が高く，かっ環境調和性に優れており，早急な実用化か望まれている。

なかで、もリン酸型燃料電池は実用化が最も早い燃料電池として期待されている O

本研究は実用化のうえで、重要な電極触媒の安定'性の向上について行った研究を取りまとめたものであ

り，得られた成果を要約すると次の通りである。

(1) 白金触媒担持の炭素担体としては，黒鉛化が進みかっ結晶子径の大きい炭素粉末が安定であること

を明らかにしている。

(2) 電池を運転したときに生じる炭素担体に担持された白金粒子の凝集の機構として，集落を形成して

いる数ケの白金粒子の溶解・再析出によって大きな粒子に変化することを見出しているO また，この

ような凝集は電極電位が可逆水素電極基準で0.8V よりも正のときに顕著に起こることを明らかにし

ている。

(3) 炭素担体表面の水酸基が白金を担持したときの分散性に重要な役割を演じていることを明らかにし

ている。

(4) 白金担持に際して界面活性剤としてソルピタンのモノラウリン酸エステル，モノオレイン酸エステ

ルおよびトリオレイン酸エステルを用いると白金粒子径が約30Å，白金比表面積が約150rrf/ g の分

散性の優れた担持が行えることを見出しているO

(5) 界面活性剤にソルビタンのモノラウリン酸エステルを用いて最良の触媒調製条件下で調製した白金

担持炭素電極は205
0

Cのリン酸溶液中で可逆水素電極基準で0.8V 下約400時間の作動試験でも白金粒

子の凝集が起こらないことを見出している。

以上のように本論文はリン酸型燃料電池の開発のうえで必要不可欠な，分散性に優れかっ作動に際し

て安定な白金触媒担持炭素電極の調製法について多くの知見を与えており，工業電気化学に寄与すると

ころが大きい。よって本論文は博士論文として価値あるものと認めるo
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