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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　ナノスコピック触媒粒子を担持した微細構造化担体ウィスカを含むナノ構造化要素を含
んで成る燃料電池カソード触媒であって、
　前記ナノスコピック触媒粒子が、第１および第２の層の交互堆積によって製造され、
　真空堆積によって形成された前記第１の層が白金を含み、
　真空堆積によって形成された前記第２の層が、鉄と、ニッケルおよびコバルトよりなる
群から選択された第２の金属との合金または均質混合物であり、
　前記第２の層における前記第２の金属に対する鉄の原子数比が０．０１～１０であり、
　前記第２の層に対する前記第１の層の平面相当厚さの比が０．３～５であり、
　前記第１および第２の層の平均二層平面相当厚さが１０ｎｍ未満であり、
　前記平面相当厚さは、層の全質量が、表面として同じ投影面積を覆う平面にわたり均一
に分散したと仮定して算出されるものである、
燃料電池カソード触媒。

【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、微細構造担体の上に白金と第２の層との交互層を堆積することによって形成
されるナノ構造体を含む触媒に関する。この触媒は、燃料電池カソード触媒として有用で
ある。
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【０００２】
　本発明は、ＤＯＥによって授与された協同契約ＤＥ－ＦＣ０２－９９ＥＥ５０５８２に
基づき政府の助成を受けてなされたものである。政府は、本発明において一定の権利を有
する。
【背景技術】
【０００３】
　米国特許第５，８７９，８２７号明細書は、針状ナノスコピック触媒粒子を担持した針
状微細構造化担体ウィスカを含むナノ構造化要素を開示している。触媒粒子は、異なる触
媒材料の交互層を含むことができ、当該触媒材料は、組成、合金化の程度または結晶化度
の点で異なっていてもよい。
【０００４】
　米国特許出願公開第２００２／０００４４５３　Ａ１号明細書は、燃料電池電極触媒を
開示しており、これは、白金含有層と、ＣＯ酸化の早期開始を示す第２の金属の亜酸化物
を含む層とが交互になったものを含む。
【０００５】
　米国特許第５，３３８，４３０号明細書、米国特許第５，８７９，８２８号明細書、米
国特許第６，０４０，０７７号明細書、および米国特許第６，３１９，２９３号明細書も
ナノ構造化触媒に関する。
【０００６】
　米国特許第４，８１２，３５２号明細書、米国特許第５，０３９，５６１号明細書、米
国特許第５，１７６，７８６号明細書、および米国特許第５，３３６，５５８号明細書は
、微細構造に関する。
【０００７】
　米国特許第５，０７９，１０７号明細書は、Ｐｔ－Ｎｉ－Ｃｏ、Ｐｔ－Ｃｒ－Ｃ、また
はＰｔ－Ｃｒ－Ｃｅの３成分系合金を含むリン酸電解質燃料電池用の触媒を開示している
。
【０００８】
　米国特許第４，９８５，３８６号明細書は、炭素担体上の触媒を開示しており、この触
媒は、Ｐｔの炭化物、Ｎｉ、Ｃｏ、ＣｒおよびＦｅから選択される第２の金属の炭化物、
並びに、必要に応じてＭｎの炭化物を含む。この引用文献は、炭素に担持された触媒を製
造する方法も開示しており、それは、炭素担体上への金属イオンの還元的堆積、次いで、
合金化、並びに、加熱および炭素含有ガスの適用による金属の少なくとも部分的な浸炭に
よる。
【０００９】
　米国特許第５，５９３，９３４号明細書は、炭素担体上の触媒を開示しており、この触
媒は、４０～９０原子％のＰｔ、３０～５原子％のＭｎ、および３０～５原子％のＦｅを
含む。この引用文献には、その称するところによれば、５０原子％のＰｔ、２５原子％の
Ｎｉ、および２５原子％のＣｏ；５０原子％のＰｔおよび５０原子％のＭｎ；並びにＰｔ
単独を含む炭素担持触媒を実証する比較例が含まれている。
【００１０】
　米国特許第５，８７２，０７４号明細書は、最初に１００ｎｍ以下の粒径を有する結晶
子を含む準安定な複合材料または合金を調製し、次いでその合金成分のうちの１つを浸出
させることによって製造される触媒を開示している。
【００１１】
　マルコビック（Ｍａｒｋｏｖｉｃ）らの「ＰｔおよびＰｔバイメタル表面における酸素
還元反応：精選総説（Ｏｘｙｇｅｎ　Ｒｅｄｕｃｔｉｏｎ　Ｒｅａｃｔｉｏｎ　ｏｎ　Ｐ
ｔ　ａｎｄ　Ｐｔ　Ｂｉｍｅｔａｌｌｉｃ　Ｓｕｒｆａｃｅｓ：　Ａ　Ｓｅｌｅｃｔｉｖ
ｅ　Ｒｅｖｉｅｗ）」、燃料電池（Ｆｕｅｌ　Ｃｅｌｌｓ）（２００１、第１巻、Ｎｏ．
２（ｐｐ．１０５～１１６））では、アンダーポテンシャル析出法、典型的な冶金法、お
よび擬似形態（ｐｓｅｕｄｏｍｏｒｐｈｉｃ）の金属フィルムの堆積によって製造された
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バイメタルＰｔ－ＮｉおよびＰｔ－Ｃｏ触媒の結晶表面での反応を調べている。
【００１２】
　パウルス（Ｐａｕｌｕｓ）らの「炭素担持Ｐｔ－ＮｉおよびＰｔ－Ｃｏ合金触媒の酸素
還元（Ｏｘｙｇｅｎ　Ｒｅｄｕｃｔｉｏｎ　ｏｎ　Ｃａｒｂｏｎ－Ｓｕｐｐｏｒｔｅｄ　
Ｐｔ－Ｎｉ　ａｎｄ　Ｐｔ－Ｃｏ　Ａｌｌｏｙ　Ｃａｔａｌｙｓｔｓ）」（ジャーナルオ
ブフィジカルケミストリ（Ｊ．Ｐｈｙｓ．Ｃｈｅｍ．）Ｂ、２００２、Ｎｏ．１０６（ｐ
ｐ．４１８１～４１９１））では、商業的に入手可能なＰｔ－ＮｉおよびＰｔ－Ｃｏ合金
を含む炭素担持触媒を調べている。
【発明の開示】
【課題を解決するための手段】
【００１３】
　簡潔に述べると、本発明は、ナノ構造化要素を含むカソード触媒を提供し、このカソー
ド触媒は、ナノスコピック触媒粒子を担持した微細構造化担体ウィスカを含む。ナノスコ
ピック触媒粒子は、第１および第２の層の交互適用によって製造され、第１の層は、白金
を含み、第２の層は、鉄と、第ＶＩｂ族金属、第ＶＩＩｂ族金属、並びに、白金および鉄
以外の第ＶＩＩＩｂ族金属よりなる群から選択された第２の金属との合金または均質混合
物であり、ここで、第２の層における第２の金属に対する鉄の原子数比は０～１０であり
、第２の層に対する第１の層の平面相当厚さの比は０．３～５であり、第１および第２の
層の平均二層平面相当厚さは１００Å未満である。典型的には、第２の層に対する第１の
層の平面相当厚さの比は０．３～２．５であり、平均二層平面相当厚さは８Åより大きい
。典型的には、第２の層における第２の金属に対する鉄の原子数比は０．０１～１０であ
る。典型的には、第２の金属は、ニッケル、コバルトおよびマンガン、最も典型的にはニ
ッケルまたはコバルトよりなる群から選択される。
【００１４】
　別の態様では、本発明は、ナノスコピック触媒粒子の製造方法を提供し、この方法は、
白金を含む層の真空堆積ステップと、鉄と、第ＶＩｂ族金属、第ＶＩＩｂ族金属、並びに
、白金および鉄以外の第ＶＩＩＩｂ族金属よりなる群から選択された第２の金属との合金
または均質混合物の真空堆積ステップとを交互に行うことを含み、ここで、第２の層にお
ける第２の金属に対する鉄の原子数比は０～１０であり、堆積された白金と、２種の金属
の堆積された合金または均質混合物とが、１００Å未満の平均平面相当厚さを有する二層
を形成し、２種の金属の堆積された合金または均質混合物に対する堆積された白金の平面
相当厚さの比は０．３～５である。典型的には、真空堆積ステップは、酸素の不在下でま
たは実質的に酸素の不在下で行われる。典型的には、第２の層における第２の金属に対す
る鉄の原子数比は０．０１～１０である。典型的には、第２の金属は、ニッケル、コバル
トおよびマンガンよりなる群から選択され、最も典型的にはニッケルである。一実施形態
では、本方法は、前記堆積ステップの後、２種の金属の前記合金または均質混合物の少な
くとも一部を除去または「浸出」させるステップをさらに含んでも良い。本発明はさらに
、前記浸出過程から得られるナノスコピック触媒粒子を提供する。
【００１５】
　当技術分野において説明されたことがなく、本発明によって提供されるものは、燃料電
池カソード触媒としての使用時、改善された特性を示す本明細書に記載した触媒である。
【００１６】
　本出願では：
　「膜電極組立体」は、電解質、典型的には高分子電解質を含む膜、および、この膜に隣
接する少なくとも１つの、しかしより典型的には２つ以上の電極を含む構造体を意味する
。
　「ナノ構造化要素」は、その表面上の少なくとも一部に触媒材料を含む針状の離散的な
ミクロスコピック構造体を意味する。
　「ナノスコピック触媒粒子」は、標準の２－シータＸ線回折走査の回折ピーク半値幅で
測定したとき、１つの寸法が約１５ｎｍ以下であるか、または、約１５ｎｍ以下の結晶子
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サイズを有する触媒材料の粒子を意味する。
　「針状」は、平均断面幅に対する長さの比が３以上であることを意味する。
　「離散的」は、別々の識別性を有するが、しかし要素が互いに接触するのを排除しない
、区別できる構成要素を指す。
　「ミクロスコピック」は、少なくとも１つの寸法が約１マイクロメートル以下であるこ
とを意味する。
　「平面相当厚さ」は、表面に分布した層に関して、それは不規則に分布している場合が
あり、その表面が、平坦でない表面（風景全域に分布した雪の層のように、または、真空
堆積プロセスにおいて分布した原子層のように）である場合があるが、層の全質量が、表
面として同じ投影面積を覆う平面にわたり均一に分散したと仮定して算出される厚さを意
味する（平坦でない機構や渦巻きが無視された場合、表面によって覆われる投影面積が、
表面の全表面積以下であることに注意）。
　「二層平面相当厚さ」は、（本明細書に記載したような）第１の層と（本明細書に記載
したような）次に出現する第２の層の合計の平面相当厚さを意味する。
　記号「Å」は、いかなる印刷上またはコンピューター上の間違いがあったとしても、オ
ングストロームを表す。
【発明の効果】
【００１７】
　燃料電池に用いるカソード触媒を提供することが本発明の利点である。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１８】
　本発明は、燃料電池カソード触媒として使用されるとき、予想外の活性改善を示す触媒
に関する。
【００１９】
　本発明による燃料電池カソード触媒は、燃料電池に用いる膜電極組立体（ＭＥＡ）の製
造に使用できる。ＭＥＡは、水素燃料電池などのプロトン交換膜燃料電池の中心的な構成
要素である。燃料電池は、水素などの燃料と酸素などのオキシダントとの触媒反応に預か
る化合によって有用な電気を発生する電気化学電池である。代表的ＭＥＡは、高分子電解
質膜（ＰＥＭ）（イオン伝導性膜（ＩＣＭ）としても知られる）を含み、それは、固体電
解質として機能する。ＰＥＭの一面はアノード電極層と接触しており、反対側の面はカソ
ード電極層と接触している。典型的な使用方法では、アノードでの水素酸化を介してプロ
トンが形成され、ＰＥＭ両端間をカソードまで輸送され、酸素と反応し、電極に接続して
いる外部回路に電流が流れるのを引き起こす。各電極層は、電気化学触媒を含み、典型的
には白金金属を含む。ガス拡散層（ＧＤＬ）は、アノードおよびカソード電極材料への、
並びにそこからのガス輸送および電流の通電に役立つ。ＧＤＬは、多孔質および導電性で
あり、典型的には炭素繊維から構成される。ＧＤＬは、流体輸送層（ＦＴＬ）またはディ
フューザ／集電極（ＤＣＣ）と呼ばれることもある。実施形態によっては、アノードおよ
びカソード電極層がＧＤＬに塗布され、得られた触媒被覆ＧＤＬは、ＰＥＭでサンドイッ
チ状にされ、５層ＭＥＡが形成される。５層ＭＥＡの５つの層は、順番に、アノードＧＤ
Ｌ、アノード電極層、ＰＥＭ、カソード電極層、およびカソードＧＤＬである。他の実施
形態では、アノードおよびカソード電極層がＰＥＭの両面に塗布され、得られた触媒被覆
膜（ＣＣＭ）は、２つのＧＤＬの間でサンドイッチにされ、５層ＭＥＡが形成される。
【００２０】
　本発明は、カソード触媒を含む燃料電池膜電極組立体（ＭＥＡ）を提供し、このカソー
ド触媒は、ナノスコピック触媒粒子を担持した微細構造担体ウィスカを含むナノ構造化要
素を含むものである。米国特許第４，８１２，３５２号明細書、米国特許第５，０３９，
５６１号明細書、米国特許第５，１７６，７８６号明細書、および米国特許第５，３３６
，５５８号明細書は、本発明の実施において使用できる微細構造に関する。米国特許第５
，３３８，４３０号明細書、米国特許第５，８７９，８２７号明細書、米国特許第６，０
４０，０７７号明細書、および米国特許第６，３１９，２９３号明細書、並びに米国特許
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出願公開第２００２／０００４４５３　Ａ１号明細書は、ナノスコピック触媒粒子を担持
した微細構造担体ウィスカを含むナノ構造化要素を記載している。米国特許第５，８７９
，８２７号明細書および米国特許出願公開第２００２／０００４４５３　Ａ１号明細書は
、交互層を含むナノスケールの触媒微粒子を記載している。
【００２１】
　本発明によるナノスコピック触媒粒子は、第１および第２の層の交互適用によって製造
され、第１の層は、白金を含む、または、実質的に白金からなり、第２の層は、鉄と、第
ＶＩｂ族金属、第ＶＩＩｂ族金属、並びに、白金および鉄以外の第ＶＩＩＩｂ族金属より
なる群から選択された第２の金属との合金または均質混合物である。典型的には、第２の
金属は、ニッケル、コバルトおよびマンガンよりなる群から選択され、最も典型的にはニ
ッケルまたはコバルトである。第２の層における第２の金属に対する鉄の原子数比は０～
１０であり、典型的には少なくとも０．０１であり、典型的には１未満、より典型的には
０．４未満、より典型的には０．１５未満である。第２の層に対する第１の層の質量比は
０．３～５であり、典型的には２．５未満である。第１および第２の層の平均二層平面相
当厚さは１００Å未満である。平均二層平面相当厚さは、典型的には３Åより大きく、よ
り典型的には８Åより大きい。第１および第２の層の交互適用は、第１および第２の層に
加えて他の層を適用することを排除しない。
【００２２】
　本発明による層状化された燃料電池カソード触媒は、任意の適切な方法によって製造で
きる。典型的には、本発明による層状化された触媒は、微細構造のフィルム上へ、白金を
含むかまたは実質的に白金からなる層と、第２の層との交互の真空堆積ステップによって
製造される。典型的には、真空堆積ステップは、酸素の不在下でまたは実質的に酸素の不
在下で行われる。典型的には、スパッタ堆積が使用される。典型的な微細構造は、米国特
許第４，８１２，３５２号明細書、米国特許第５，０３９，５６１号明細書、米国特許第
５，１７６，７８６号明細書、米国特許第５，３３６，５５８号明細書、米国特許第５，
３３８，４３０号明細書、米国特許第５，８７９，８２７号明細書、米国特許第６，０４
０，０７７号明細書、および米国特許第６，３１９，２９３号明細書、並びに米国特許出
願公開第２００２／０００４４５３　Ａ１号明細書に記載されている。典型的な微細構造
は、有機顔料のＣ．Ｉ．ピグメントレッド（Ｐｉｇｍｅｎｔ　Ｒｅｄ）１４９、すなわち
、Ｎ，Ｎ’－ジ（３，５－キシリル）ペリレン－３，４：９，１０－ビス（ジカルボキシ
ミド）の加熱昇華および真空アニーリングによって製造される。
【００２３】
　真空堆積は、例えば、米国特許第５，３３８，４３０号明細書、米国特許第５，８７９
，８２７号明細書、米国特許第５，８７９，８２８号明細書、米国特許第６，０４０，０
７７号明細書、および米国特許第６，３１９，２９３号明細書、並びに米国特許出願公開
第２００２／０００４４５３　Ａ１号明細書に記載されている任意の適切な装置で行うこ
とができる。図１にそのような装置が概略的に示されており、ここでは、基板がドラム（
２０）上に載置され、次いで、順番に配列した複数のＤＣマグネトロンスパッタリング発
生源（１０、１１、１２）の下にドラムが回転される。得られる構造は、層状化または実
質的に層状化され、あるいは、堆積された材料の厚さおよびその上に材料が堆積される基
板の表面積に依存して、より複雑な混合構造体を含み得る。
【００２４】
　一実施形態では、本方法は、該堆積ステップの後、２種の金属の該合金または均質混合
物の少なくとも一部を除去するステップをさらに含むことができる。鉄および／または第
２の金属は、水性溶媒、これはさらに酸を含むことができるが、これを用いる浸出を含め
て、任意の適切な手段によって除去できる。ある程度の量の鉄および／または第２の金属
が、通常の燃料電池運転の条件下で触媒から浸出する可能性があることが理解されよう。
【００２５】
　本発明の触媒を使用して、米国特許第５，８７９，８２７号明細書および米国特許第５
，８７９，８２８号明細書に記載されているものなどの燃料電池に組み込まれる膜電極組
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立体（ＭＥＡ）を製造できる。
【００２６】
　本発明は、燃料電池の製造および運転に有用である。
【００２７】
　本発明の目的および利点は、以下の実施例によってさらに例示されるが、しかし、この
実施例で詳述される特定の材料およびその量、並びに他の条件および詳細は、本発明を不
当に限定するように解釈すべきではない。
【実施例】
【００２８】
　特に明記しない限り、全ての試薬は、アルドリッチケミカル社（Ａｌｄｒｉｃｈ　Ｃｈ
ｅｍｉｃａｌ　Ｃｏ．）（ミルウォーキー（Ｍｉｌｗａｕｋｅｅ）、ウィスコンシン州）
から入手し、またはそこから市販されており、あるいは、周知の方法によって合成するこ
とができる。
【００２９】
ＰＲ１４９微細構造体
　触媒担体として使用するナノ構造化担体フィルムを、米国特許第５，３３８，４３０号
明細書、米国特許第４，８１２，３５２号明細書、および米国特許第５，０３９，５６１
号明細書に記載されている方法に準拠して、米国特許第６，１３６，４１２号明細書に記
載されている微細構造化触媒転写基板（またはＭＣＴＳ）を基板として使用して、製造し
た。微細構造化基板上にナノ構造化ペリレン赤（ＰＲ１４９、アメリカンヘキスト社（Ａ
ｍｅｒｉｃａｎ　Ｈｏｅｃｈｓｔ　Ｃｏｒｐ．）、サマセット（Ｓｏｍｅｒｓｅｔ）、ニ
ュージャージー州）フィルムを、有機顔料のＣ．Ｉ．ピグメントレッド１４９、すなわち
Ｎ，Ｎ’－ジ（３，５－キシリル）ペリレン－３，４：９，１０－ビス（ジカルボキシミ
ド）の加熱昇華および真空アニーリングによって製造した。堆積およびアニーリングの後
、大きいアスペクト比、制御可能な約０．５～２マイクロメートルの長さ、約０．０３～
０．０５マイクロメートルの幅、および１平方マイクロメートルあたり約３０個のウィス
カの面積数密度を有して、高度に配向した結晶構造が形成され、下にある基板に対して実
質的に垂直に配向していた。
【００３０】
ナノ構造化触媒
　米国特許第５，８７９，８２７号明細書および米国特許第６，０４０，０７７号明細書
に開示されている方法に準拠して触媒を調製した。図１に概略的に示す真空システムを使
用し、スパッタ堆積によってＰＲ１４９微細構造体の上に触媒材料を堆積させ、この場合
、ドラム（２０）上に載置した基板を、順番に配列した複数のＤＣマグネトロンスパッタ
リング発生源（１０、１１、１２）の下で回転させ、実質的に層状化された構造体が製造
された。触媒材料は、交互に２つの標的物質、すなわちＰｔ標的物質、並びに、Ｎｉ、Ｃ
ｏ、Ｍｎ、Ｎｉ80Ｆｅ20、Ｎｉ90Ｆｅ10、Ｎｉ95Ｆｅ5、Ｃｏ80Ｆｅ20、およびＭｎ80Ｆ
ｅ20（添字は、原子比基準である）から選択される単一の金属または２種の金属合金から
なる第２の標的物質から、堆積させた。全ての場合、材料の交互堆積後、１．５ｎｍの平
面相当厚さを有するＰｔの仕上げ堆積を続けた。
【００３１】
　使用した装置は、米国特許第６，０４０，０７７号明細書「膜電極組立体用の触媒およ
び製造方法」に記載されているものであった。ただし、ＰｔＮｉＦｅ触媒の場合、以下に
記載する類似のシステムを使用して製造したことを除く。この堆積システムは、２４イン
チ（６１ｃｍ）のドラムおよびウェブ制御システムを備えていた。主チャンバは、一晩の
真空排気後、７×１０-5パスカル未満まで圧力を下げることができる３個のクライオポン
プ（ＣＴＩクライオジェニクス（Ｃｒｙｏｇｅｎｉｃｓ）からの２個の６インチ（１５ｃ
ｍ）ポンプおよび１個の１６インチ（４１ｃｍ）ポンプ）を備えていた。かかる低圧力は
、酸化物含量の少ない触媒材料の製造に役立つ。主チャンバには、３個の小さな２×１０
インチ（５×２５ｃｍ）平面ＤＣマグネトロン（シエラアプライドサイエンス（Ｓｉｅｒ
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ｒａ　Ａｐｐｌｉｅｄ　Ｓｃｉｅｎｃｅｓ）から）が取り付けられ、それぞれは、幅６イ
ンチ（１５ｃｍ）のウェブにわたり一様な堆積領域を作り出すことができる。マグネトロ
ンは、触媒堆積の際原材料が混合しないように、ステンレス鋼面遮へい体を備えていた。
遮へい体を頻繁に洗浄して、運転中、標的物質の上に落下する材料の小片によって引き起
こされる標的物質による汚染の可能性を下げた。マグネトロンは、１２０ｓｃｃｍの流速
で導入される０．７Ｐａのアルゴン中で運転した。マグネトロンには、ＭＤＸ－１０Ｋ　
ＡＥ電力供給装置によって電力を供給した。
【００３２】
　第２の層に対するＰｔの平面相当厚さの平面相当厚さの比は、既知の材料密度、並びに
、測定されたＰｔおよび第２の標的物質検量線に基づいて算出した。触媒負荷の測定値は
、代表的試料を使用して単純な重量法によって行った。これらの試料は、上記したような
ナノ構造化担体で被覆された平面基板上に堆積した。堆積の後、平面ポリイミドに担持さ
れたナノ構造化フィルム層の試料を、約１マイクログラムまで正確なデジタル天秤を使用
して秤量した。その後、ナノ構造化層を、リネン布で拭き取ることによってポリイミド基
板から除去し、基板を再秤量した。堆積金属のないナノ構造化ペリレン赤フィルムの単位
面積当たりの質量もこのようにして測定した。全ての実施例における合計のＰｔ負荷は、
比較例を含めて、他の任意の構成要素の量に関係なく、０．１ｍｇ／ｃｍ2の一定に保持
した。
【００３３】
触媒特性評価
　若干の触媒は、概ね、米国特許第６，１３６，４１２号明細書、米国特許第５，８７９
，８２７号明細書、および米国特許第６，０４０，０７７号明細書に記載されている方法
に準拠して、燃料電池の試験のために膜電極組立体（ＭＥＡ）に製造した。ＭＥＡは、上
記ナノ構造化触媒、米国特許出願公開第２００１／０，０３１，３８８号明細書に記載さ
れているような、約３０ミクロンの厚さおよび約１０００の当量を有するキャストナフィ
オン（ＮＡＦＩＯＮ）（デュポンケミカルズ（ＤｕＰｏｎｔ　Ｃｈｅｍｉｃａｌｓ）、ウ
ィルミントン（Ｗｉｌｍｉｎｇｔｏｎ）、デラウェア州）イオン伝導性膜（ＩＣＭ）、お
よび、米国特許第６，４６５，０４１号明細書に記載されているような炭素分散コーティ
ングで被覆した炭素布電極バッキング材料から製造した。本発明による触媒を、カソード
触媒として使用した。Ｐｔのみのナノ構造化触媒を、アノード触媒として使用した。
【００３４】
　触媒被覆ナノ構造要素の膜への転写よりなる積層法を使用して、高光沢ペーパー、２ミ
ル（５０ミクロン）のポリイミドシート、アノード触媒、キャストナフィオン膜、カソー
ド触媒、２ミル（５０ミクロン）のポリイミド、および最後のシートである高光沢ペーパ
ーよりなるサンドイッチを組立てることによって、各５０ｃｍ2のＭＥＡを製造した。次
いで、この組立体を、１３２℃（２７０°Ｆ）、１フィート／分のロール速度、および十
分なニップ圧で高温２ロール積層装置を経由して送り、膜への触媒の転写を得た。次いで
、光沢ペーパーおよびポリイミドを引き剥がし、３層５０ｃｍ2のＣＣＭを後に残した。
【００３５】
　ＰｔＮｉ、ＰｔＣｏ、ＰｔＭｎ、およびＰｔＮｉ80Ｆｅ20試料についてのＣＣＭを、５
０ｃｍ2のＣＣＭ寸法に合うように切り出した炭素含浸東レ（Ｔｏｒａｙ）（登録商標）
炭素ペーパーから製造したＧＤＬ層の間にサンドイッチした。試料の残りは、米国特許第
６，４６５，０４１号明細書の３ページ１３～１５行に記載されているような布ＤＣＣを
用いて製造した。
【００３６】
　上記のように調製した５層ＭＥＡを、５０ｃｍ2燃料電池の試験電池（フュアルセルテ
クノロジーズ社（Ｆｕｅｌ　Ｃｅｌｌ　Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｉｅｓ，Ｉｎｃ．）、アルバ
カーキ（Ａｌｂｕｑｕｅｒｑｕｅ）、ニューメキシコ州）に、圧縮制御止め具として作用
する周縁部のまわりのテフロン（登録商標）（Ｔｅｆｌｏｎ）被覆ファイバーグラス（フ
ロン社（Ｔｈｅ　Ｆｕｒｏｎ　Ｃｏ．）、ＣＨＲ部門、ニューヘーヴン（Ｎｅｗ　Ｈａｖ
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ｅｎ）、コネチカット州）ガスケットを用いて取り付けた。ガスケット厚さは、電池のボ
ルトに約１１０ｉｎ－ｌｂｓまでトルクを与えたとき、ＭＥＡ厚さの約３０％の圧縮を与
えるように選択した。
【００３７】
酸素測定基準
　５０ｃｍ2の活性領域を有する試験電池を、フュアルセルテクノロジーズ社から購入し
た試験ステーションに取り付けた。電池温度、ガス（水素、および空気もしくは酸素）圧
力、ガス流速、およびガス加湿（相対湿度または露点）は全て試験ステーションにより制
御された。ＭＥＡは、典型的には、相当数の時間の間、６５℃の電池温度、および７０℃
の露点を有する加湿されたガス流れの運転によって調節した。その後、電池の繰り返しの
動電位分極および熱サイクルリングによって、ＭＥＡ性能が最適化および安定化するまで
、電池をさらに調節した。
【００３８】
　大部分が、最小限の物質移動効果を有する触媒領域に関係する分極曲線の領域において
、５０ｃｍ2電池の触媒調合を選別するための酸素測定基準またはＯ2測定基準が開発され
た。酸素測定基準は、定電流モードにおける手動走査によって測定し、どのような高電圧
も持続時間を短くするために、測定値を迅速にとった。ガス流れは、両面の圧力を３０ｐ
ｓｉｇ、すなわち約３０３ｋＰａにして、Ｈ2の場合１２００ｓｃｃｍ、Ｏ2の場合６００
ｓｃｃｍに設定した。各面とも、温度は７５℃に設定し、ガスは１００％の水飽和率で加
湿した。電圧を電流密度の関数としてプロットする分極曲線を生成し、膜抵抗についてお
よび電気的短絡についてデータを補正し、電圧対電流密度の対数（ｌｏｇ）としてプロッ
トした。次いで、０．８５ボルトでの電流密度を、その特定のカソード触媒の活性の尺度
として抽出した。
【００３９】
　ＰｔＮｉ触媒の場合、大気圧、７５℃、７０パーセントの相対湿度のＨ2／空気運転の
下で、酸素測定基準の測定というよりはむしろ空気測定基準の測定を行った。カソード活
性度の尺度として、０．７ボルトでの電流密度をとった。
【００４０】
　結果は、以下の表に報告される。実施例の番号の後に続く「Ｃ」は比較用である。
【００４１】
【表１】

【００４２】
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【００４３】
【表３】

【００４４】
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【表４】

【００４５】
【表５】

【００４６】
【表６】
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【００４７】
【表７】

【００４８】
【表８】

【００４９】
　本発明の様々な修正形態および変更形態は、本発明の範囲および諸原理から逸脱するこ
となく、当業者に明白になるだろう。本発明が上述した例示的な実施形態に不当に限定さ
れるべきでないことが理解されるべきである。
【図面の簡単な説明】
【００５０】
【図１】本発明の方法を実施するための装置の概略図である。
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