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[序論] バルクの Pd は水素を高密度に吸蔵し、Pt は高い水素分子解離

能を有する。したがって、Pd コアと Pt シェルで構成される Pd/Pt コア

シェル型ナノ粒子は、Pd 単一ナノ粒子とは異なる、優れた水素吸蔵特性

を示すものと期待される。本研究では Pd/Pt コアシェル型ナノ粒子を作

製し、水素圧に伴う構造変化および水素吸蔵挙動について調べた。 

[実験]  粒径を制御するため保護剤としてポリ(N-ビニル-2-ピロリド

ン)を用い、H2PdCl4をエタノール還元することでコアとなる Pd ナノ粒子

を得た。さらに、Pd ナノ粒子と H2PtCl6を混合し、水素およびエタノー

ルで還元することで、Pd/Pt コアシェル型ナノ粒子を作製した。透過型電

子顕微鏡(TEM)観察によって、得られたナノ粒子の粒径を調べた。また、水

素圧下における構造を調べるため、高エネルギー加速器研究機構におい

て、Pd ナノ粒子および Pd/Pt コアシェル型ナノ粒子の粉末 X 線回折の水

素圧変化を測定した。BELSORP18-PLUS 高精度ガス吸着装置を用いて 1 気

圧以下の水素圧組成等温(PCT)曲線測定を行い、得られたナノ粒子の水素

吸蔵特性を調べた。 

[結果と考察]  得られた Pdナノ粒子およびPd/Ptコアシェル型ナノ粒子

の透過型電子顕微鏡(TEM)写真と粒径分散を Fig. 1 に示す。Pd ナノ粒子

と Pd/Pt コアシェル

型ナノ粒子の粒径は、

平均 9.4±3.1 nm、

および 11.2±2.7 nm

と見積もられた。

Pd/Pt ナノ粒子は、

コア部分に用いた

Pd ナノ粒子よりも

約2 nm大きいことか

ら、Pd コアの外側に

約3層のPtシェルを

有していると考えら

れる。 
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(b) Pd/Pt型ナノ粒子の粒径分散Fig.1 (a) Pdナノ粒子の粒径分散
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粉末X線回折の結果をFig. 2に示す。真空において、Pdナノ粒子とPd/Pt

コアシェル型ナノ粒子の回折ピークはほぼ同じ位置に観測された。これら

の回折パターンから Pd ナノ粒子と Pd/Pt コアシェル型ナノ粒子の格子定

数を求めると 3.901 Å、3.896 Åとなった。水素圧 700 Torr における Pd

ナノ粒子および Pd/Pt コアシェル型ナノ粒子の格子定数を見積もるとそ

れぞれ 4.021 Å、4.004 Åとなり、水素吸蔵に伴う格子の膨張には大き

な違いはなかった。回折パターンの水素圧依存性をみると、Pd ナノ粒子

では 100 Torr で格子膨張に伴う回折ピークの低角側へのシフトが観測さ

れたのに対し、Pd/Pt コアシェル型ナノ粒子では 700 Torr で同様なシフ

トがみられた。したがって、Pd/Pt コアシェル型ナノ粒子の水素吸蔵に伴

う構造変化のメカニズムは Pd ナノ粒子と異なると考えられる。 
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Fig.2 粉末 X 線回折パターンの水素圧力依存性 

 

Pd ナノ粒子及び Pd/Pt コアシェル型ナノ粒子の 333 K における吸着側

の水素圧-組成等温(PCT)曲線をFig. 3に示す。PCT曲線の測定結果から、

Pd ナノ粒子では水素固溶相から水素化物相への相転移を示すプラトーが

観測された。Pd/Pt コアシェ

ル型ナノ粒子においてもプラ

トーが観測されたことから、

Pd/Pt ナノ粒子も水素を吸蔵

することが分かった。さらに、

Pd/Pt コアシェル型ナノ粒子

では、Pd ナノ粒子よりもプラ

トー圧が高く、プラトー領域

が狭いことが明らかとなった。

詳細な結果については当日発

表する。 
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Fig.3 水素圧-組成等温曲線(吸着側) 




