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1．はじめに：固体高分子形燃料電池（PEFC）は車載用電源として、二酸化炭素排出量の低減に

寄与することが期待されている。一般的な PEFC の電極触媒層には、カーボン材料の一種である

カーボンブラック（CB）と白金（Pt）微粒子との複合材料が利用されている。しかし CB の結晶

性の低さに起因する耐久性能の低さ、Pt 触媒の価格の高さと現有埋蔵量の限界がその実用化を妨

げている。我々は、多層グラフェンが基板に対し垂直に成長した構造であり、比表面積が大きく、

また化学的にも物理的にも安定なカーボンナノウォール（CNWs）に着目した。超臨界流体有機

金属化学堆積法を用いることで、CNWsの表面全体への高密度（1013 cm-2以上）な Ptナノ微粒子

の担持に成功している[1]。また CH4/H2プラズマを用いて成長した CNWsでは、30,000サイクル以

上の高電位サイクル試験後においても、触媒性能を半分以上に保持することを見出している。し

かし CNWsにおける抵抗分極や拡散分極などの電荷移動抵抗は明らかになっていない。本研究で

は、密度の異なる CNWsにおいて、インピーダンス解析からそれぞれの分極特性を明らかにした。 

2．実験内容：ラジカル注入型プラズマ化学気相堆積（RI-PECVD）装置を用い、CH4/H2プラズマ

において、圧力を 1, 2および 3 Paに変化させることで、密度の異なる CNWsを Ti基板上に成長

した。超臨界流体有機金属化学堆積装置を用いて Ptナノ微粒子を CNWs表面に高密度に担持し、

三電極式の電極を用いたインピーダンス測定によって Pt担持 CNWsの分極特性評価を行った。 

3．結果と考察：Fig. 1は、Pt担持 CH4CNWsの走査型電子顕微鏡（SEM）像である。成長時の圧

力を変化させることで、密度の異なる CNWsを実現した。Fig. 2は、印加電圧 0.2 Vにおけるイン

ピーダンス測定の結果である。図中、いずれの曲線も大きさの異なる 3 つの部分円が重畳してい

ると見なすことができ、3つの寄生抵抗が存在すると考えられる。特に 150から 600 Ωの範囲に

見られる最も大きな部分円が、成長時の異なる圧力に対して顕著に変化している。印加電圧 0.2 V

は酸素還元電流が飽和した供給律速領域と考えられることから、この部分円は拡散分極を反映し

た電荷移動抵抗と考えられる。すなわち CNWsの密度の小さくなるほど、酸素の拡散が阻害され

るものと考えられる。CNWsのナノ構造制御が、触媒効率に本質的であることがわかった。 

[1] K. Mase et al., Appl.Phys. Lett. 98, 193108 (2011). 

 

 

 

 

 

Fig. 1 SEM images of CNWs grown at different pressures 
Fig. 2 Polarization curve of 

Pt supported CNWs 

 

at 0.2 V 

第64回応用物理学会春季学術講演会 講演予稿集 (2017 パシフィコ横浜)16a-315-7 

© 2017年 応用物理学会 07-084 8.5

 

mailto:imai.shiyun@c.mbox.nagoya-u.ac.jp

