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研究成果の概要（和文）：燃料電池システムの性能にかかわるマルチスケール流動現象の予測に焦点を当てて，分子動
力学・非平衡熱力学モデル・非定常流動シミュレーションを連成する階層型連成シミュレーションの各階層，および，
それらの連成に対して数理モデルの検討・改良を進めて，１）非定常連成シミュレーションによるセル，スタックレベ
ルでの電池性能予測の実用性検証，２）格子ボルツマン法（LBM）に基づく気液界面シミュレーションの構築と検証，
および，触媒層の水輸送モデルの構築，３）水分子ポテンシャルモデルとして6-siteモデルを用いた混合流体の気液相
分子シミュレーションの構築，などの成果を得た．

研究成果の概要（英文）：For multi-scale flow phenomena concerning to fuel cell performance, a 
hierarchical multi-physics simulation concept is investigated to couple between molecular dynamics, non- 
equilibrium thermodynamics and unsteady flow simulation. Validations and improvements of mathematical 
models and numerical methods are performed on the following problems; 1) unsteady coupling simulation of 
cell / stack level performance of fuel cell design, 2) validations of lattice Boltzmann method for 
gas-liquid interface simulation and water transport models in catalyst layer, and 3) gas-liquid mixed gas 
simulation with 6-site potential model for water molecule.

研究分野： 工学
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
実用化が期待される固体高分子型燃料電

池(PEFC)ではナノスケール電気化学反応機
構とマクロスケール熱流体力学的機構によ
って維持される高分子型燃料電池内部の物
質輸送現象の解明が必須技術となっている．
固体高分子形燃料電池(PEFC)の性能は，触媒
層の化学的活性とともに触媒層近傍におけ
る物質輸送現象に支配される．触媒層・界面
における現象は，気相拡散，イオノマーへの
収着，イオノマー中の酸素・プロトン拡散，
Pt 上での吸着・反応・脱離，水の蒸発・液化・
移動が複雑な多孔質内において連成してい
るため,その素過程を分離した現象理解と構
造場の解析は実験・理論ともにいまだ困難で，
現象の部分的説明が可能なレベルに過ぎな
い． 
本研究に先行して，触媒ナノスケール界面

への物質収支，熱収支の高精度な予測の実現
に焦点をあて，多孔質内流動の高精度なシミ
ュレーション技術を開発適用し，物質移動特
性の主要な物理メカニズムと律速因子を明
らかにする研究が進められてきた．その成果
として，1)実機燃料電池の複雑な流路・多孔
質に適用可能な流動，圧力場の新しい計算ア
ルゴリズムの提案開発，2)従来実用的な予測
評価のなかった多孔質クロスフローや多孔
質変形を考慮したガス輸送の高精度な定量
予測，3)多孔質および電解質における飽和度
S を用いた液水輸送方程式と境界条件を定式
化し，高分子形燃料電池内の液水分布（飽和
度 S）に与える各種パラメータの影響評価，
などが可能となった． 
  
２．研究の目的 
上記の背景のもと，本研究では，近年明ら

かになりつつある燃料電池の多孔質材料内
の詳細な物質輸送挙動に関する新しい知見
に基づき，これらのマルチスケール物質輸送
現象に対して「階層型連成シミュレーショ
ン」を開発，実証して，燃料電池材料の効率
的設計への貢献を目指した．これまでの燃料
電池の物質輸送現象シミュレーション研究
成果に基づき，これらとナノスケールの電気
化学反応機構とを関連付ける「階層型連成シ
ミュレーション」の開発，実証として，特に
PEFC内液水分布の影響に着目した以下の３
つの階層モデルの構築とそれらの相互関連
の検証を研究目的とした． 

 
課題１ マクロスケールモデルによる MEA
全体モデリングと PEFC 特性シミュレーシ
ョン：PEFC 物質輸送シミュレーションにお
いて多孔質・電解質のメゾ・ナノ構造によっ
て生じる非一様性，非等方性を考慮した拡張
モデルを構築する．モデル MEA 要素のメ
ゾ・ナノシミュレーションおよび実験データ
に基づくモデルパラメータの同定によって，
特に，液水排出特性と電池性能の関連性の解
明を試みる． 

課題２ メゾスケールモデルによる多孔質
構造のモデリングと液水分布シミュレーシ
ョン：ガス拡散層および触媒層の微細構造を
モデル化した多孔質液水流動の直接シミュ
レーションによって多孔質構造の非一様性，
非等方性によるキャピラリー輸送，ガス拡散
輸送への影響を評価検証する．特に，ガス拡
散層の多孔質構造による液水分布への影響
とキャピラリーモデルの検証，および，触媒
層／ガス拡散層／流路の各境界における現
象モデルの検証を試みる． 
 
課題３ ナノスケール気液界面の分子動力
学モデリングと拡散素過程シミュレーショ
ン：触媒層内に生じると考えられる微細気液
界面の物理特性を分子動力学シミュレーシ
ョンにより予測・評価する．特に，多孔質内
に生じるナノスケール液滴およびキャピラ
リーの気液界面を通したガス拡散素過程の
解明とモデル MEA 要素を想定したマクロパ
ラメータの同定を試みる． 
 
３．研究の方法 
高分子形燃料電池内（PEFC）の物質移動

現象の合理的な予測法としてナノスケール
の電気化学反応機構とマクロスケールの熱
流体力学的機構を関連付ける「階層型連成シ
ミュレーション」のための基盤モデルの構築
と実証を行う．特に PEFC 内液水分布の影響
に着目したマクロスケール(平均モデル)･メ
ゾスケール（格子ボルツマン法）･ナノスケ
ール（分子動力学）の 3 つの階層モデルの構
築・改良，各スケール現象における物質移動
特性と燃料電池性能への寄与予測，および，
それらの相互関連の検証を以下のように行
った． 
課題１マクロスケールモデルによる MEA 全
体モデリングと PEFC 特性シミュレーショ
ン： PEFC 物質輸送シミュレーションにお
いて多孔質・触媒層・電解質のメゾ・ナノ構
造によって生じる非一様性，非等方性を考慮
した拡張モデルを構築することを目標とし，
特に汎用流体解析ソフトウェア FrontFlow
を基に開発した燃料電池流動シミュレータ
などの応用検証として各モデルを試作，検証
し，実機設計への適用を試みた． 
 
課題２ 多孔質構造モデリングと液水輸送シ
ミュレーション：ガス拡散層および触媒層の
微細構造をモデル化した多孔質液水流動の
直接シミュレーションによって多孔質構造
の非一様性，非等方性によるキャピラリー輸
送，ガス拡散輸送への影響を評価検証するこ
とを目標として，気液２相流の直接シミュレ
ーションとして Inamuro により提案された
格子ボルツマン法（LBM）を適用した際の数
値安定性と予測精度の向上のための基礎的
検討を行った．特に，燃料電池多孔質への適
用を想定した密度比の大きな気液界面に対
して，自由エネルギー理論に基づく界面モデ



ルおよびその LBM 計算法の確立を図った． 
また，触媒層における物質輸送に関しては，

イオノマー (電解質)，ガス，液水の３相を介
して行われる輸送・平衡モデルを連成して評
価し，また，メゾ・ナノスケールの直接シミ
ュレーションによる知見を導入することで，
特に触媒層の水輸送モデルの再構築・検証を
行った． 

 
課題３ 気液界面の分子動力学モデリングと
拡散素過程シミュレーション：触媒層にはカ
ーボンナノ粒子クラスターと電解質による
微細構造が観察され，さらに，発電時には生
成する液水膜が形成されていると考えられ
る．これは，特にカソード極の白金触媒への
酸素拡散速度を支配し，物質移動の観点から
燃料電池性能への寄与が大きいと考えられ
る．ここで対象となる触媒層内微細構造にお
いては巨視的な熱力学的平衡が成立しない
数 nm のオーダーであると考えられる．よっ
て，従来の連続体近似モデルは有効でなく，
分子動力学による直接シミュレーション
（MD 法）の適用によって，燃料電池モデル
において直接計測が困難であった触媒層の
ナノスケール液水分布および触媒活性の酸
素濃度依存などに関しての重要な知見取得
を試みた．  
 
４．研究成果 
 上記の研究目的・方法によって得た各課題
の代表的成果を以下に示す． 
 
課題１ マクロスケールモデルによる MEA
全体モデリングと PEFC 特性シミュレーシ
ョン 
[課題背景と目的] 
燃料電池の耐久性を向上させるためには，

部品の劣化を最小限に抑える必要があるが，
これには，燃料電池の材料設計だけでなく，
運用の仕方にも大きく影響を受けることが
知られている(Gasteiger, et al., 2010, Shimoi, et 
al., 2009)．特に車載用の高分子型燃料電池に
おいては，燃料電池システム再起動時の水素
欠乏に起因する触媒劣化が大きな問題とな
る．すなわち，システム停止時には電池内の
カソード側の大気空気が高分子膜を通して
アノード側に侵入し残留ガスとなっている
が，この状態から再起動して水素導入すると
アノード流路のアクティブエリアにおいて
残留ガスとの混合界面を形成して，単一発電
面内に燃料／酸化剤ガスが分離共存するこ
とで局所電池を形成する．これが水素フロン
ト劣化と呼ばれる現象で，ガス共存状態が流
路内に滞留する時間が長いほど触媒劣化量
が増加する(Yu, et al., 2006)．また，侵入した
残留ガスの非反応成分（主に窒素）が水素に
十分置換されず流路に残留して不均一な水
素濃度分布を生じた状態で発電開始した場
合にも同様の触媒劣化の要因となることが
報告されている(Baumgartner, et al., 2008, Yu, 

et al., 2014) ．これらのことから，電池起動時
の触媒劣化を抑えるには燃料水素を全ての
アノードチャンネルにできるだけ短時間か
つ均一に流入させ，残留ガスを速やかに水素
に置換するような運用設計が必要といえる． 
多数チャンネルへのガス導入に関して，単

一ガス種かつ定常状態においては分配・集合
配管の流量特性が研究されており(Acrivos, et 
al., 1959, Bajura, 1971)，燃料電池スタック内
の流路設計にも応用されている(Wang, 2011)．
一般に燃料電池スタックは薄い面状の単電
池セルが積層された集合体となっており，各
単電池へのガス供給流路は模式的に図１の
ように構成される． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図１ ノード流路構成の概念図 

 
そこで本研究では，車載用高分子型燃料電

池の起動時特性を想定してスタック内に積
層集積されたアノード流路に燃料水素ガス
を導入する際の過渡的非定常な流れ挙動を
明らかにすることを目的とし，燃料電池スタ
ックを簡略モデル化した模擬３次元流路群
を用いて初期に空気を満たし，低密度ガス
（本研究ではヘリウム）を導入してガス置換
の過渡状態を計測し，また，非定常流れ数値
シミュレーションにより解析した． 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図２ 積層枚数による燃料ガス流入の傾向 
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燃料電池スタックの起動時を対象に，
アノード流路への燃料ガスの投入状況
を，実際的な形状を再現した比較的大規
模な非定常圧縮性流体の数値解析を実
施し，検証実験と合わせて過渡的かつ定
量的に捉えることができた．また，燃料
電池スタックの起動時ガス投入方法に
ついては，各単電池を劣化させないよう
に燃料ガスを供給するための具体的な
設計指針が得られた． 

 
課題２ 多孔質構造モデリングと液水輸送シ
ミュレーション 
本研究では燃料電池実用化技術開発に際

して有用な数値シミュレーションを実現す
ることを目指し，燃料電池内の複合現象を予
測できる流動解析モデルの構築，検証を行っ
た. 本報では，特に，触媒層の液水分布の予
測モデルの構築とその数値検証について報
告する． 

PEFCに関しての広く行われているシミュ
レーションの研究報告では，GDL と CL の接
する界面において，ほぼ自動的に液体水飽和
度を連続という条件が適用されている．しか
し，局所的な熱力学平衡によると，キャピラ
リー圧は液体の圧力と気体の圧力差である
ため，この値が不連続になると界面間におい
て状態方程式が満足されない状況が発生し
てしまう．よって本来はキャピラリー圧が連
続であるべきである．この条件はキャピラリ
ー平衡条件と呼称される．このとき，キャピ
ラリー圧が平衡とした場合液体水飽和度は
GDL と CL の界面においてジャンプするが，
キャピラリー圧は熱力学的圧力を平衡とす
る境界条件に従って，連続的な分布を示す． 

2 相流の問題を扱う場合において液体水は
蒸発によって量が減少するか，キャピラリー
圧の勾配が駆動力となって系内を輸送され
ていく．液体水飽和度が減少するとキャピラ
リー圧は減少する関係にある．よって系内に
分布しているキャピラリー圧と液体水飽和
度から，液体水を CL から GDL 方向へ排出
させようとする働きが系内に生じる．  

PEFC は構造，内部状況が非常に複雑であ
るために，実験的に凝縮/蒸発係数を決定する
ことは，非常に困難である．しかし PEFC を
稼働させる上での最適な凝縮 / 蒸発量
（Condensation or evaporation rate）を，
相変化が平衡であるとした条件のもとで数
値計算によって推定する事は不可能ではな
い．ただし，単位時間当たりの液体水の蒸発
量は，同じ状態の下で単位時間当たりの水蒸
気の凝縮量と等しくなるという相平衡の近
似のもとで，本研究では，数値計算によって
2 相流の問題を取り扱う際の最適な凝縮/蒸
発量に関して検証を行った． 
 Fig.1 は，それぞれ異なる凝縮/蒸発定数
（500，1500，2500，3000 [1/s]）に対する
凝縮/蒸発量の分布である．装置の稼働状態と
して燃料の相対湿度（RH）が 100[%]を想定

した．また局所的な領域において凝縮量が支
配的である場合正の値をとることとした．燃
料の RH が 100%の状態で触媒領域において
ORR により水蒸気が生成されると，既に過
飽和な状態にあるために，水蒸気は即座に凝
縮を開始する． GDL と CL の界面に注目す
ると，まず全体的に CL の領域の凝縮/蒸発量
が大きく GDL 領域のそれを上回っている事
が解る．また CL，GDL 領域の両方において
In-plane 方向へ分布の変化が見られ，リブ下
の位置（Under-Lib）にあたる領域の凝縮/蒸
発量は，チャネル下の位置（Under-channel）
におけるそれよりも大きい値をとっている
事が解る．系内において初期状態から凝縮は
発生せず，チャネル入口に設定した燃料が触
媒層到達する事で過飽和な状態が初めて発
生する事になる．凝縮/蒸発係数が大きい程，
凝縮/蒸発量が系内でとり得る最大値も大き
くなっている事がわかる．また凝縮/蒸発量の
小さい領域はチャネル領域から，リブ下の領
域へと徐々に広がっているのが解る．凝縮/
蒸発係数が大きくなるほど，CL 及び GDL 領
域における凝縮量/蒸発量の分布が均一にな
っていく特徴も見られた． 
 
 
 
 
 
 
 
 

(a)       (b)    (c)       (d) 
Fig.1 Comparison of the distribution fields 

of the condensation/evaporation rate for 
different condensation/evaporation rate 

constants,   
(a)500/s, (b)1500/s, (c) 2500/s, (d)3500/s 

(unit, mol/cm3s) 
 
課題３ 気液界面の分子動力学モデリングと
拡散素過程シミュレーション 
本課題では分子動力学シミュレーションを

用いて触媒層内の酸素の拡散機構を明らかに
することを目標とする．カソード側における
化学反応モデルがいくつか提案されている．
その際酸素拡散は水液膜を通過することにな
るので，水の形成する気液界面の影響を強く
受けることになる．分子動力学分野には各種
水モデルが考案されており，ポテンシャルに
より酸素に及ぼす影響が異なると考えられる．
そこで，本研究では固体表面のナノスケール
気液膜を模擬した系を作り，そのモデル間の
相対的比較を行ない，分子ポテンシャルモデ
ルの比較検証を行った．  
本研究ではPEMFCs の触媒層内における分

子動力学シミュレーションに最も相応しいモ
デルを提案するために，TIP3P, TIP4P, TIP5P, 
そしてsix-site モデルについて検証計算を
行なった．単成分の検証計算ではsix-site モ



デルが実験値に近い液体密度分布を示し，自
己拡散係数も正確に予測できた．しかし計算
コストがTIP3P に比べて約2.5 倍かかった問
題は，今後six-site モデルをシミュレーショ
ンに適用するに計算の高速化を求める根拠に
なる． 
上記モデルを用いて3 成分問題に対して試

行計算を実行した．酸素については液膜への
吸着が著しく現れたのに対し，窒素について
は吸着が観察できなかった．今後計算を発展
させ具体的な考察が可能と考えられる． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig.1 A plot of self-diffusion coefficients 
experimented and numerically analyzed for 
water. 
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