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研究成果の概要（和文）：固体高分子形燃料電池(PEFC)用セパレーターをステンレス鋼で製造する上で課題とな
る界面接触抵抗(ICR)の問題を解決するため、ステンレス鋼を硝酸溶液中で電気化学的にカソード処理(ECN処理)
した結果、数nm程度の窒化物層が生成し、ICRが目標値程度まで低下した。ECN処理の効果は結晶粒を微細化した
ステンレス鋼でより顕著であった。ECN処理したステンレス鋼をセパレーターとするPEFC発電試験結果は、グラ
ファイト製セパレーターを用いたセルと同等の性能を示した。

研究成果の概要（英文）：In order to put stainless steel bipolar plate into practical use of PEFC, 
surface modification is necessary to reduce interfacial contact resistance (ICR) between bipolar 
plate material and carbon gas diffusion layer. In this study, electrochemical nitridation (ECN) was 
applied to stainless steel to form ultrathin nitride layer which reduced ICR successfully. The ECN 
treatment was more effective for fine-grained stainless steel with respect of stability against 
anodic polarization. The ECN treatment was applied to the fine-grained stainless steel for use as 
bipolar plates. The cell performance was comparable to that with graphite bipolar plates, proving 
that the ECN treated stainless steel with fine grains is a promising candidate material for PEFC 
bipolar plates.

研究分野： 工学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
固体高分子形燃料電池(PEFC)を構成する材料の中で、セパレーターが質量と価格の大きな割合を占めていること
から、これを安価なステンレス鋼でつくることが望まれている。ステンレス鋼表面には不動態皮膜が存在して大
きな抵抗となるため、これを解決する方法として、簡便な電気化学的処理を行った結果、非常に薄い窒化物層を
形成させることに成功した。この処理を行ったステンレス鋼をセパレーターとするPEFC単セルは、高価なグラフ
ァイト製セパレーターを用いたセルと同等の性能を示したことから、PEFCのコスト低下に貢献すると期待され
る。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 水素は多様な一次エネルギーをもとに製造でき、貯蔵可能で、燃焼時に二酸化炭素を排出し
ないことから、これを媒体として電気エネルギーを得る燃料電池が、今後地域のエネルギーシ
ステムや車の動力における中核技術のひとつになると期待されている。特に固体高分子形燃料
電池（PEFC）は低い作動温度などの使い勝手の良さから、本格的な普及が待ち望まれている。
PEFC を構成する重要な部材のひとつにセパレータがあり、スタック全体に占める質量割合が最
も大きく、コストも少なくとも現段階では触媒層と同等以上の割合を占めていることから、薄
肉軽量で大量生産可能な金属製セパレータが注目されるようになった。一方金属セパレータに
も課題があり、具体的には１）耐食性、２）不働態皮膜によって生じる表面抵抗、３）大量生
産に向く加工法の確立、などが挙げられる。これを解決する方法のひとつとして、ステンレス
鋼の表面窒化が考えられているが、低コストで、耐食性を低下させない方法は確立されていな
かった。 
 
２．研究の目的 
 電気化学的窒化法に基づいてステンレス鋼表面に窒素を必要最小限導入（ナノ窒化物層形成）
することで、耐食性を低下させることなく、接触抵抗を低下させる安価な表面処理法を開発す
るとともに、固体高分子形燃料電池用セパレータ材料として有用であることを実際の発電試験
を通して実証することを目的とする。 
 
３．研究の方法 
(1) 試験片 
 SUS310S ステンレス鋼、SUS316L ステンレス鋼及び SUS445J1 ステンレス鋼(C 0.011, Si 0.23, 
Mn 0.20, P 0.030, S 0.001, Ni 0.12, Cr 21.92, Ti 0.19, Nb 0.20, Mo 1.04, N 0.010mass%) 
について検討したが、ここでは SUS445J1 ステンレス鋼についての結果を報告する。SUS445J1
ステンレス鋼については、通常の結晶粒（平均粒径 12.6 µm、以下「通常材」）の材料に加え
て、結晶粒を微細化した材料（平均粒径 2.3 µm、以下「微細化材」）を使用した。 
(2) 電気化学的窒化(ECN)処理 
 試験片を室温の 0.1 M HNO3 + 0.5 M KNO3溶液中に浸漬し、－10 mA cm-2を 1時間印加し、水
洗した（ECN 処理）。従来の電気化学的窒化法では定電位法が用いられてきたが、本研究では参
照電極を用いなくてよい定電流法を適用した。 
(3) 電気化学的評価 
 80℃の 0.05M SO4

2- + 2ppm F-（H2SO4により pH3.3 に調整）中で試験片のアノード分極曲線を
測定した。また-0.1 V(vs.SCE at r.t.)および+0.6V において定電位分極試験を行った。 
(4) 発電試験 

厚さ 0.07 mm の SUS445J1 ステンレス鋼(微細化材)をワイヤーカット放電加工により日本自
動車研究所(JARI)標準セルに準じたサーペンタイン形に切り抜き、(2)の ECN 処理を施し、グラ
ファイト製セパレータ上に積層した．グラファイト製セパレータの溝幅、リブ幅は 1 mm、溝深
さは 0.5 mm である。発電は JARI の推奨する標準操作に従って行った。発電条件は、セル温
度:348 K、燃料ガス:水素(流量:0.125 NLPM)、酸化剤ガス:空気(流量:0.520 NLPM)、電流密度:0.5 
A cm-2とした。MEA は市販品を使用した。発電試験前に 1.0 A cm-2の負荷をかけ、24時間電極
を活性化させた後、測定を開始した。 
 (5) 表面分析 
 発電試験、および定電位分極試験後のステ
ンレス鋼表面の不動態皮膜を XPSにより分析
した。 
 
４．研究成果 
(1) 電気化学的窒化(ECN)処理による接触
抵抗の改善 

ECN 処理がステンレス鋼のカーボンペーパ
ーに対する ICR に及ぼす影響を評価した。
PEFC の標準的な締め付け圧とされる 1.5 MPa
において，通常材の場合は 161 m cm2であり、
模擬 PEFC 環境中で+0.6 V (vs.SCE)に 1 h 保
持するとさらに 803 mΩ cm2 まで上昇した。
この試験片に ECN 処理を施すと ICR は 6.6 
mΩ  cm2 に低減でき，模擬 PEFC 環境中に
おける分極後も 47.1 mΩcm2 と未処理の場
合と比較して ICR の上昇は小さかった。一
方で微細化材の場合は 228 mΩ cm2、模擬
PEFC 環境下で+0.6 V (vs.SCE)に分極後に
は 1495 mΩ cm2 を示した。この試験片に

図 1 ECN 処理した SUS445J1 ステンレス鋼
（微細化材）とカーボンペーパー間の ICR およ
びそれを模擬 PRFC カソード環境下で 1h 分極
した後の ICR の変化 
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ECN 処理を施すと ICR は 4.7 mΩ cm2を示し、
模擬PEFC環境下で0.6 Vに分極後も12.9 mΩ 
cm2と、通常材と比較して ICR の上昇が大幅に
抑制された（図 1）。一般にステンレス鋼を模
擬 PEFC 環境でアノード分極すると不動態被
膜が成長するため ICR は著しく上昇する。本
実験においては，ECN 処理により試験片表面
に導電性の良い窒化物層が形成されてICRが
低減され、アノード分極後も ICR の上昇が抑
制されたと考えられる。微細化材においては
結晶粒界が増加することで窒化がより効率
的に進行したものと推定される。 
(2) 耐食性評価 

模擬 PEFC 環境中(0.05 M SO42- + 2 ppm F- , 
pH 3.3, 353 K)における SUS445J1 鋼の動電
位分極挙動に及ぼす ECN処理の影響を調べた
結果、通常材、微細化材（図 2）どちらにおい
ても不動態保持電流密度は十分小さく安定して
おり，模擬 PEFC 環境中における耐食性は十分に
保持されていると結論した。動電位分極試験の
ほかに、PEFC 発電環境におけるカソードを想
定した電位(0.6 V)で 8 時間の定電位試験を
行った結果、いずれの試験片の場合も試験開
始直後から電流値は単調に減少し、やがて安
定した。定電位分極試験においても ECN 処理
による電流密度の増加はみられず、DOE2020
ターゲットである 1 µA cm-2以下となった。 
(3) 表面分析 

 ECN 処理した SUS445J1 鋼通常材と微細化
材のN1sスペクトルを評価した結果、通常材、
微細化材（図 3）のどちらにおいても ECN 処
理により 397 eV 付近に窒化物由来のピーク
が明確に出現し、pH 3.3 の硫酸塩－フッ化物
混合溶液中 0.6 V で 1時間分極した後にも維
持された。またデプスプロファイルを調べた
結果、窒化物は Ar+スパッタにより通常材で
は約 2.8 min、微細化材では約 3.5 min で消失
した。したがって通常材と微細化材に導入され
た窒化物層の厚さはそれぞれ 5～6 nm、6～7 nm
であると考えられる。また、通常材と比較し、
微細化材では約 1.4 倍の窒化物が導入されてい
た。さらに、模擬 PEFC カソード環境に晒し
た際には、通常材では窒化物の割合が 42％減
少したのに対し，微細化材では 29%の減少に
とどまっていた。以上より，ECN 処理により
導入される窒化物層は微細化材でより安定
していると結論した。 
(4) 発電性能 
 SUS445J1 ステンレス鋼(微細化材)薄板を，
グラファイト製セパレータと MEAの間にはさ
み、単セルの発電試験を行った。セル電圧の
経時変化を図 4 に示す。ステンレス鋼を ECN
処理した場合，平均セル電圧は未処理の場合
に比べて平均約 21 mV 向上し、グラファイト
製セパレータのみの場合とほぼ同程度とな
った。以上より、ECN 処理によってステンレ
ス鋼表面にナノメートルオーダーの窒化物を導
入できること、その効果は微細化材でより顕著
であること、ECN 処理を施した微細化ステンレ
ス鋼は PEFC 用セパレータとして有用であるこ
とが明らかとなった。 
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図 2  SUS445J1 ステンレス鋼（微細化材）
の模擬 PRFC 環境中（80℃, 0.05M SO4

2- + 
2ppm F-,pH3.3）におけるアノード分極挙動
に及ぼす ECN 処理の影響 

図 3 ECN 処理前、ECN 処理後、および
引き続き模擬 PEFC 環境中で +0.6 
V(SCE) に 1 h ア ノ ー ド 分 極 し た
SUS445J1 ステンレス鋼（微細化材）の
N1S スペクトル 

図 4  SUS445J1 ステンレス鋼（微細化
材）をセパレータ材料とする PEFC 単セ
ルの発電性能に対する ECN 処理の効果 
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