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 低温動作型燃料電池の高出力化において、カソードにおける酸素還元反応 (Oxygen Reduction 

Reaction: ORR) の高効率化は、重要な課題の 1 つである。近年、窒素ドープグラフェンが ORRに

対する高い触媒性を有することが実験的に明らかになった [1]。窒素原子はグラフェンのエッジ近

傍にドープされやすいことが明らかになっている [2,3]。グラフェンのエッジ形状は、主にアーム

チェアとジグザグの 2 種類に分類されるが、エッジ形状が ORRに対する触媒性に及ぼす影響は明

らかになっていない。本研究では、窒素ドープアームチェアグラフェンナノリボン (N-ACGNR) 

と窒素ドープジグザググラフェンナノリボン (N-ZZGNR) の ORRに対する触媒性を評価した。 

 本研究では、密度汎関数理論に基づく第一原理計算と、Nørskov らにより考案された

Computational hydrogen electrode model [4] を用いて、ORRにおける最大電極電位 (UMax) や反応経

路の選択性を評価した。ORR の反応サイトは窒素原子最近接の炭素原子とし、反応経路は O2 が

H2O に還元される「4 電子経路」と、H2O2に還元される「2 電子経路」の 2 つを考えた。H2O2は

カーボン材料を腐食するため、耐久性の点から 4 電子経路に対する選択性がカーボン触媒には求

められる。エッジから面内へ窒素位置を変化させ、ORRの UMaxを求めた。 

 Fig. 1は、各モデルの 4電子系路および 2電子経路におけるUMaxの反応サイト依存性を示す。

N-ACGNR では、ほぼすべての反応サイトにおいて UMaxは正の値であった。一方、N-ZZGNR の

UMax には、ジグザグエッジ近傍の窒素ドープ位置に関するパリティ依存性が存在する。偶数サイ

トでは UMaxは正の値であるが、奇数サイトでは UMax は負の値となる。また 4 電子系路の方が 2

電子経路よりも UMaxが高く、4 電子経路に対する選択性を有するのは、N-ACGNR、N-ZZGNR共

にエッジ近傍のみであった。反応経路の選択性発現の詳細については、講演で議論する。 
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Fig.1. Models and Reaction site dependences of UMax for (a) N-ACGNRs and (b) N-ZZGNRs. (UMax vs. SHE) 
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