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研究成果の概要： 
固体高分子形燃料電池（PEFC）における水管理は長期安定運転や性能向上の実現にお

いては極めて重要な課題であり，申請者は付加装置の不要な生成水自己管理型セパレータ
を開発することを最終の目的としている．本申請研究では，生成水自己管理型セパレータ
として，ガス流路と MEA との間に吸排水層（WAL）を設け，WAL がプラギングの解消
において有効であり，さらに，良好な電池特性が得られた．また，水管理問題としてはア
ノード，カソードをトータルしてのマッチングが重要であるばかりか，スタック全体とし
て水供給バランスを考えるべきである．そのため，アノード・カソード両極同時可視化し
てガス流路中の生成水挙動を観察し，両極のガス供給入口の配置の違いや加湿量のバラン
スについての結果事例を整理した． 
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１．研究開始当初の背景 
 固体高分子形燃料電池（PEFC）に使用さ
れているプロトン交換膜は，湿潤状態におい
てのみプロトン透過性を持ち，電気化学的発
電を可能にする．低湿度の雰囲気では含水率
は極端に低く，電池特性の低下をもたらす原
因となっており，高い電池特性を得るために
は膜の雰囲気を反応部全面にわたって高い
湿度に維持することが必要である．しかし，
運転時間が進むにつれて発電時の反応熱に
より湿潤状態が次第に失われ，プロトン透過

率が減少し，著しくセル電圧が低下する現象
が生じる．この交換膜の乾燥による電池性能
の劣化は不可逆な劣化であるため，PEFC の
運転において最も避けなければならない劣
化要因の１つである．従来は，カソード電極
反応で生じる生成水の利用や，燃料ガスや酸
化剤ガスを加湿供給することで膜の湿潤を
保っているが，運転温度と加湿温度との差や
電池反応に伴う生成水によりカソード側の
ガス拡散層および流路に過飽和状態となっ
た水蒸気が凝縮されて生成するフラディン
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グ/プラギング現象が生じる．これらの現象は
酸化剤ガスや生成水蒸気の流れを阻害する
ことで電池特性の劣化を招く．逆に，フラッ
ディングを避けるために供給ガスの湿度を
抑えればセル全面にわたって膜が乾燥する
ことで電池特性の劣化を招くことになり，こ
れらはトレードオフの関係にある．さらに，
フラディングおよび膜乾燥による PEFC の
特性劣化は，電圧の振れや試験終了後に電池
を分解して初めて確認することができる．こ
れでは，運転条件を変更することで運転継続
が可能であっても，有効的に処置を施すこと
ができない．このようなカソード電極におけ
るフラッディングと膜の乾燥という２つの
現象を制御する「PEFCにおける水管理」は，
長期定常運転や性能向上の実現においては
極めて重要である． 
 
２．研究の目的 
本申請研究の目的は生成水を自己管理で

きるセパレータの研究開発である．セパレー
タのリブ部（MEA との接触部）に膜への水
分補給のための多孔質体による保水層
（Water Adsorption Layer : WAL）を設け，
かつ，保水層下部に排水溝を設けることで保
水層中に過飽和した水を効率的に排水する
ものである．この方法では，保水層の細孔容
積を設計することで膜への水分供給量を確
保することができる．さらに，保水層がガス
拡散層の役割もすることから，本提案技術を
用いることでガス拡散層の使用が不必要と
なりコスト低減にもつながる． 
 
３．研究の方法 
(1) 保水型流路の検討 
 保水層としての金属多孔質体の気孔率を
画像計測法を用いたセル外試験により，吸水
/排水性能を評価することで最適化を図り，サ
ーペンタイン保水型流路に組み込んで，発電
特性と水管理特性を電気化学的評価と画像
計測的評価の両面から検討する．これまでに
行った WAL 型流路の基礎的な実験結果より，
WAL が余剰水を吸収することで，ガス流路
内の閉塞を緩和するが，電池が水平に設置さ
れているため，重力を利用して効率的に余剰
水を電池外へ排出することができず，かつ，
余剰水が排水溝から WAL を介して流路に戻
されることで流路の一部に閉塞が生じてい
ることがわかっている．しかし，その閉塞率
はサーペンタイン流路の約 1/3 程度に抑えら
れ，かつ，電圧変動も少ない．そこで，排水
性能の改善が必要であることから，ドライビ
ングフォースとして重力を用いるために電
池を 45°傾けるとともに，余剰水の排水効率
を向上させるべく，排水溝形状および表面処
理を変化させることで最適化を図る． 
(2) アノードの可視化実験 

 現在では，サーペンタイン型流路とパラレ
ル型流路を組み合わせた 3-サーペンタイン
型流路が主流となっていることから，3-サー
ペンタイン型流路を用いてアノード側の可
視化実験を行う．なお，実験に用いるセパレ
ータはカソード側で用いたものを共用する．
なお，これまでに行ったカソード側の可視化
実験結果より，3-サーペンタイン型流路では，
流路閉塞が生じても他の流路がガス供給を
行うため，電圧特性の急激な低下は見られな
いが，微少な電圧変動が観察された．これは，
流路閉塞が生じた流路において閉塞水を下
流側に押し出すためのガス流量がサーペン
タイン流路に比べて小さいためである．実際
のアノード側の実験では，電解質膜への水分
供給を目的としたアノードガス加湿程度を
変化させて，ガス流路内に生成する水挙動と
電圧特性の関係，および，あえて過飽和状態
にすることでガス流路閉塞分布と電圧特性
の関係を把握する． 
(3) アノード，カソード同時可視化実験 
 セル全体としての水の供給バランスを見
出すために，アノード，カソード両極同時画
像計測を行う．両極共に観察窓がある可視化
用のセパレータを用い，ガス流路における生
成水挙動を把握する．また，この同時計測に
より，アノード側からカソード側への水移動
現象を把握するとともに，各流路におけるプ
ラギング現象が生じる面内分布を把握する
ことで，両極からの過剰な水供給を行う部分
を分散させるように各極の入口－出口位置
などのスタック構造へ提案する． 
 
４．研究成果 
(1)保水型流路の可視化実験結果 
 WAL 単体評価で，吸水能力が最も良い平
均細孔径 1μm の WAL と，排水能力が最も良
い平均細孔径 14μm の WAL を 45°傾けた可
視化用 PEFC 単セルに組み込み，電池内評価
を行った．WAL を組み込んだ高性能セパレ
ータの可視化電池と，WAL を組み込まない
通常可視化電池の I-V 特性を図 1 に，セル電
圧の経時変化と流路全体の閉塞率の推移を
図 2 にそれぞれ示す．図 1 より，電流密度
200mA/cm2まではWALの有無に関係無くほ
とんど I-V 特性は一致しているが，その後，
電流密度の増加に伴い WAL を用いた場合は
電圧低下が生じている．特に，平均細孔径
14μm の WALを用いた場合の低下は大きい．
また，図 2 の電圧変動は，通常サーペンタイ
ンと平均細孔径 1μmのWALを用いた場合は
安定しているが，平均細孔径 14μm の WAL
を用いた場合は小さな電圧変動と周期的な
大きな電圧降下が生じている．特に，平均細
孔径 14μm の WAL を用いた場合，閉塞率が
大きくなっているところで電圧低下が生じ
ていることから，この周期的な大きな電圧降



 

 

下はプラギングの影響であるといえる．閉塞
率が最大である状態の流路全体可視化結果
より，流路の数箇所で大きなプラギングが生
じており，WAL 下に設置した合流排水溝に
はほとんど水が無く，WAL から排水溝へ余
剰水が流れていないことがわかった．これよ
り，平均細孔径 14μm の WAL は吸水力がほ
とんどなく，ガス流路中のプラギング水を吸
収できず，結果的に排水溝へ余剰水を導くこ
とができていないといえる．以上のことから，
平均細孔径 1μm の WAL は，吸水・排水共に
行われており，プラギングの解消において有
効であり，さらに，電池基本特性も良好であ
り，今後の PEFC のセパレータにおいて有効
であることがわかった． 
 次いで，WAL 型可視化モデルと同型の金
属モデルにおいて WAL による効果を検証し
た．金属セパレータを使用することで電池抵
抗が低下し，低電圧負荷時には良好な電池性
能が得られたが，実用範囲の電圧負荷状態以
上にすると，生成水量が増えることで生成水
がうまく排水されず，プラギングによるガス
流路閉塞による急激な電池性能低下が生じ
た．そのため，実用化に向けてセパレータ表
面処理法の検討などの課題が残されている． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 1 I-V 特性 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 2 セル電圧の経時変化と流路全体の閉塞

率の推移 
 
(2) アノードの可視化実験結果 
 アノードガスのみの水蒸気濃度を変えた
ときのアノード流路可視化実験を行った結
果，アノード側の水蒸気濃度を増やすことに
よって，結露からプラギング（完全閉塞）へ
移行していくことがわかった．可視化画像に

おいて全流路面積に対して，結露が生じてい
る流路面積の割合を結露率（面積比[%]）と
定義して，加湿器温度と結露率およびその時
の平均電圧で表したものを図 3 に示す．本図
より，結露率は 50℃付近と 90℃以上で大き
な変化がみられ，それに伴い電池電圧は露点
温度 50℃ではやや電池電圧が向上し，90℃
では急激な電圧降下が生じている．その時の
計測画像を比較すると，流路幅を直径とする
結露した水滴が温度上昇と伴に数が増え，か
つ水滴と水滴の間隔が短くなっていた．プラ
ギングはこの様な水滴同士が結合して大き
な水滴となり，ついには完全閉塞を起こし，
流路のほぼ全面がプラギング状態となり，電
圧が急激に低下した．小さな水滴が結露した
場合，水滴がデフューザーの役割を果たして，
燃料ガスを GDL 側へ運ぶため，やや電池電
圧が向上し，水滴が大きくなると流路面積減
少による抵抗で燃料ガスが流れにくくなる
ことで，電極への燃料供給が減少し始め，最
後にはプラギングが生じ，急激な性能低下と
なる．また，電池温度 80℃以下の露点で水蒸
気を供給すると，ほぼ全ての条件でアノード
入口から流路全長の 1/3 あたりまでは結露は
全く生じていない．一般的に PEFC の構造は，
アノード，カソードともに結露水を重力で排
水する目的でガス入口は同じ上側に配置す
る．カソード側では上流から下流に向かって
電池反応による生成水が増加し，カソード上
流部では膜の湿潤に使われる水の量が少な
いため，膜を通してアノードからカソード側
へ水が移動するため，アノードの入口側に結
露が生じないと考えた．このことからカソー
ド側，アノード側を通して水移動の可能性が
あることがわかった． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 3 アノード側の水蒸気濃度を変化させた

ときの結露率と電圧の関係 
 
(3) アノード，カソード同時可視化実験結果 
 膜を介した水移動現象を確認するために，
アノードとカソードガス流路配置を 4パター
ンで変えて両極同時画像計測によって確認
した．その時の I-V 特性を図 4 に示す．ここ
で， I-V 特性が図 3 の結果よりさらに悪いの
は，両電極に可視化用のセパレータを用いて
いるためである．可視化画像の結果より，す
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べての配置の結露分布は理論上の水分圧分
布とほぼ一致しており，カソードガス流路の
結露位置はアノードガス流路の結露位置と
明らかに一致していることがわかった．しか
し，AT-CB (Anode Top – Cathode Bottom)
と AB-CB 配置の場合では，結露はほとんど
起こらず，アノード側の結露はガス流路の全
域に生じている．特に，カソードガス流路中
の結露のない位置はアノードガス流路の結
露の位置と明らかに対応している．このカソ
ード側の乾いた部分が生じるのは，カソード
側のプラギング水が重力と供給ガス圧力の
影響によって薄い膜となって GDL によって
吸収され，膜を介してアノード側に移動して
いると考えている．したがって，アノード側
におけるこの結露は，膜を介してカソード側
から移動することに起因している．また，CB
配置の I-V 特性も GDL のフラッディングに
よって低い．一方，結露率が高くても通常の
配置(AT-CT)の I-V 特性は最も高い．これは
プラギング現象がガス流路の下流で起こり
やすいので，このプラギング水が重力によっ
て容易に排水されるためである．しかし，セ
ル内の水分布は AB-CT 配置のときに膜を介
した水移動現象が一定であるので，I-V 特性
は悪くはない．膜を介した水移動現象を促進
するようにアノード加湿量を低く設定する
と，セル性能は AT-CT 配置のときよりも向
上し，水蒸気を作るエネルギーを抑えること
により，エネルギー効率は改善できる． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 4 ガス入口配置を変えたときの I-V 特性 
  
次に，プラギング水がカソード側からアノ

ード側へ移動することを確かめるために
AB-CT 配置の両極同時画像計測した．カソー
ド加湿器の温度をアノードよりも低く設定
することによって膜が乾燥するため，セルの
I-V 特性は悪くなる．なお，AB30-CT30 の可
視化画像より，それぞれのガス流路でプラギ
ング水は全く見られなかった．カソード加湿
器温度だけが高いときは，膜が湿潤状態にな
り，セル性能は改善された．AB30-CT80 の
ようにカソード加湿器温度がセル温度であ
る I-V 特性は明らかに標準の実験条件に一致
し，プラギング水は両方のガス流路で観測で
きた．以上のことから，カソードのプラギン

グ水が膜を介してアノードに移動している
ことがわかった． 
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