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§１．研究実施体制  

 

（１）「山内」グループ 

① 研究代表者：山内 美穂 （九州大学カーボンニュートラル・エネルギー国際研究所、教授） 

② 研究項目 

・高性能電極触媒および PEAEC の開発 
 

（2）「中嶋」グループ 

① 主たる共同研究者：中嶋 直敏 （九州大学カーボンニュートラル・エネルギー国際研究所、

特任教授） 
② 研究項目 

・PEAEC 用ナノカーボン材料および電解質膜の開発 
 

（3）「Juhász」グループ 
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② 研究項目 

・計算的手法による PEAEC における反応素過程の解析 
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§２．研究実施の概要  

 

 気体である水素と比べて、高濃度の水溶液となるグリコール酸は、体積当たりの高いエネルギー

密度を有する。我々は、グリコール酸を電力貯蔵媒体として利用するため、高効率の高分子電解

質型アルコール合成電気化学セル（Polymer Electrolyte Alcohol Electrosynthesis Cell, 
PEAEC)を作製することを目的とする。 
 
１．高効率シュウ酸還元グリコール酸合成カソードの開発 

アナターゼ型 TiO2 粒子上では、シュウ酸の電気化学

的還元反応により、グリコール酸が高効率かつ高選択的

に生成することを見出している。本年度は、TiO2 粒子の

活性要因を解明するために、結晶面と形状が制御された

TiO2 粒子を調製し、その構造と触媒特性の関連について

検討を行った。既報を参考に、{101} 面の露出した柱状

切頭十面体 (101-column)、{101} 面の露出した切頭十

面体(101-deca)、{001} 面の露出した切頭十面体(001-
deca)、{001} 面の露出したシートが凝集した球体(001-
sheet-C)、{001} 面の露出したシートが集積した球体

(001-sheet-S)、{201} 面の露出した非対称切頭十面体

(201-deca)のアナターゼ型 TiO2 微粒子を、反応条件の

異なる種々のソルボサーマル法を用いて作製した。作製した TiO2 粒子の触媒特性は粒子形状に

依存することがわかった（図１）。 
TiO2粒子の形状と触媒特性の関連性を明らかにするために DFTB 計算を行なうと、カルボン酸

や水分子の吸着エネルギーは、形状に依存して変化することがわかった。したがって、TiO2 ナノ粒

子の形状を制御することで、触媒活性と選択性が向上すると期待される。 
 

２．新規アルコール合成触媒の開発 
 TiO2 は半導体であるため、その低い伝導性により、触媒活性が阻害される可能性がある。これま

での報告では、4 族金属である Ti に 5 族金属である Nb をドーピングすることで、TiO2 薄膜の電

導度が大きく増大するという報告がある。本研究では、Nb イオンを TiO2 粒子内部にドーピングす

る方法を検討した。いくつかの方法を試みた結果、ソルボサーマル法を用いることで、アナターゼ

構造を有する直径 12-24 nm の球形の TiO2 粒子に、Nb イオンを 10atom%程度まで均一に混

合することに成功した。今後、作製した Nb ドープ TiO2 粒子の物性と触媒特性について明らかに

するつもりである。 
 
３．高効率水分解アノードの開発 
 IrO2 ベースの触媒は、PEAEC アノードの最も有望な候補と考えられているが、イリジウムは高価

であるために、PEAEC の適用を加速するためには、これまでにない高い活性をもつ IrO2 ベース
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図 1 形状制御された TiO2粒
子上での生成物分布. 
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の触媒を開発する必要がある。本研究では、酸性条件で安定性な電極担体を用い、低温合成プ

ロセスによって IrO2 を均一に担持する方法を見出した。作製した IrO2 担持電極を水の酸化反応

に適応したところ、酸性媒体中で優れた酸素発生反応（OER）性能を示すことがわかった。 
 
４．高効率 PEAEC システムの開発 

昨年度までに、カルボン酸であるシュウ酸から連続的にアルコールであるグリコール酸を合成

するための PEAEC を構築し、そのカソードである TiO2/Ti メッシュ電極の水熱反応による作製条

件を最適化することにより、30 mM シュウ酸水溶液を用いた 60 ºC での PEAEC 駆動において、

ファラデー効率 69.3% (2.0 V 印加時)を達成した。本年度は、アノードとカソードそれぞれについ

て、触媒の活性向上、電極構造の最適化を行うことで、グリコール酸生成のファラデー効率 97.5% 
(1.8 V 印加時)、エネルギー効率 59.4% (1.8V 印加時)と PEAEC の性能が大幅に向上した。さら

に最適化された電極構造を持つ PEAEC は、飽和水溶液である 3 M シュウ酸水溶液の 100％に

近い転化率で還元できることも明らかとなった。 
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