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研究成果の概要（和文）： PEM 形燃料電池の内部現象観察と電流密度分布の同時計測、内部

水分状態の瞬時凍結法による観察、ならびに高密度比 LBM 法により、燃料電池内の気液輸送

現象について解明することを目的とした。本研究により、拡散層の一部である MPL 層が気液

輸送現象に及ぼす効果とメカニズム、触媒層内の電気化学反応および物質拡散現象と主要影響

因子、低温起動時における触媒層内の凍結現象、凝縮水排出に適した流路形状などを明らかに

することができた。 
 
研究成果の概要（英文）： The objective of the research is to clarify the transport 
phenomena in polymer electrolyte membrane fuel cells (PEMFC) by means of 
observing inside of the cell with freezing method, measuring current density 
distribution, and simulating water behavior with LBM method.  The results of the 
research revealed detailed functions of GDL and MPL layers on the water transport, 
major parameters controlling the performance in the catalyst layers, freezing 
phenomena in cold starts, and optimal configurations of gas channels for the water 
discharge.   
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１．研究開始当初の背景 
 固体高分子形燃料電池は超低エミッショ
ンで高効率なエネルギー変換機であり、有望
な次世代動力装置として期待されている。燃
料電池内で生成する凝縮水と酸化剤として
の空気の輸送機構は高効率で高出力な燃料
電池を開発する上で重要であり、また、生成

水の凍結現象の解明は氷点下における起動
性を向上する上で重要である。特に拡散層
（GDL）厚さ方向の凝縮水分布は性能に強く
影響する重要因子であり、最適な GDL 構造
や気体流路形状について明らかにすること
が望まれている。 
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２．研究の目的 
 本研究では、燃料電池の内部現象観察と電
流密度分布の同時計測、内部水分状態の瞬時
凍結法を用いた観察、ならびに並列演算可能
な高密度比対応 LBM 法により、燃料電池内
の気液輸送現象について解明する。またこれ
らの結果を総合し、凝縮水を速やかに排出す
る一方、空気を触媒層に十分に供給可能な
GDL 繊維構造を明らかにする。さらに、高
空気利用率・低圧力損失でフラッディングの
生じない流路形状や気流条件を明らかにす
ることを目的とする。 
 
３．研究の方法 
(1) 凝縮水排出の直接観察と局所電流密度
分布の同時計測を行い、GDL 繊維構造特性や
気体流路形状が局所電池性能に及ぼす影響
を解析する。 
(2) 瞬時凍結法によって、拡散層（GDL）厚
さ方向の凝縮水分布の計測を行う。 
(3) 多孔質細孔径に対する飽和蒸気圧力な
らびに表面張力影響の差異を取り込んだ拡
散層内凝縮水移動に関する数理モデルを作
成し、(1)で得られた現象の解釈とメカニズ
ム解明を行う。 
(4) 種々の GDL構造に対する低温起動特性の
比較実験を行う一方、氷点下起動後の電池を
低温状態のまま分解し、氷結部位を顕微鏡に
よって観察する。この結果に基づき、凍結現
象の解釈を行い、低温起動性に優れた拡散層
構造を提案する。 
(5) 高密度比対応の格子ボルツマン（LBM）
法を並列演算可能となるように発展させ、繊
維状多孔質体内の凝縮水挙動のシミュレー
ション解析を行う。 
 
４．研究成果 
(1) 拡散層の繊維方向による性能影響 
 燃料電池では触媒層とセパレータの間に
カーボン繊維でできた拡散層があり、ガス拡
散および凝縮水がその中を円滑に移動する
ことが重要である。通常、カーボン繊維はラ
ンダムに等方的な方向性を持っているが、こ
れを一方向に方向性が偏った異方性 GDLを用
いた際の性能影響について研究を行った。 
 その結果、繊維方向をセパレータ流路と直
行するように配置した場合にフラッディン
グ特性が改善し、高電流密度領域において性
能が向上することが明らかとなった。この理
由を明らかにするために、運転中のセルを停
止・冷却・分解観察する凍結固定化法により
凝縮水分布を解析した結果、異方性 GDL では
セパレータリブ下から凝縮水が繊維方向に
沿ってチャネル方向に円滑に排出され、特に
リブ下のフラッディングが軽減されること
が明らかとなった。 
(2) 多孔質セパレータの性能特性 

 ガス流路となるセパレータは通常チャネ
ル・リブ構造を持つが、代わりに耐腐食性を
有するステンレス製の発泡多孔質金属セパ
レータに置き換えることを試みた。その結果、
低ガス流量条件におけるフラッディング特
性が大幅に改善することが分かった。一方、
低湿度条件ではドライアウト特性が低下す
ることが示された。 
 局所電流密度分布やセパレータ内部の凝
縮水挙動を調べた結果、親水的なセパレータ
が凝縮水を GDL表面から流路方向に引き上げ、
GDL 近傍における凝縮水滞留が抑制されるこ
とがフラッディング改善に有効に作用して
いることが明らかとなった。一方、ドライア
ウト特性が低下したのは、95%程度の高い多
孔率構造のために熱伝導性が低下し、セル温
度が上昇することが原因であることが明ら
かとなった。次に、この二つの特性を考慮し、
セパレータ内に凝縮水を注入する直接冷却
法が本多孔体セパレータの冷却方法として
有効であることを示した。 
(3) 低温起動時の凍結現象 
 氷点下において燃料電池を起動すると生
成水が凍結し、起動が困難となるほか電池寿
命の劣化の原因となる。そこで、氷点下起動
時の凍結メカニズムについて研究を行った。 
 観察の結果、－10℃前後の起動では生成水
が触媒層では凍結せずに触媒層と GDLの界面
に過冷却状態で滞留した後に凍結し、急激に
電圧が低下すること、またこの場合には凍結
水が界面を広げ電池の劣化を進めるほか、常
温に復帰した後にも電池性能がしばらく回
復しないことが明らかとなった。これに対し
て、－20℃以下での低温起動では生成水が触
媒層内で凍結し、徐々に電圧が低下するほか、
－10℃で見られたような界面の剥離現象は
生じなかった。 
 上述したように、氷点下起動では生成水が
GDL を超えてチャネル側にまで移動する前に
凍結してしまうので、凝縮水の移動制御によ
る低温起動時間延長は困難と言える。しかし、
起動初期には生成水が触媒層から電解質膜
内に逆拡散する期間があり、この間は触媒層
内での凍結は生じない。したがって、電解質
膜内の含水率を予め低くしておくことによ
って、低温起動時間を長くすることができる
と言える。 
(4) MPL 内の水分移動現象 
 カーボン繊維でできている拡散層（GDL）
の触媒層接触面には、通常 MPL と呼ばれる極
めて微細な空孔をもつ層が塗布されている。
これは接触抵抗を減らす効果があるほか、燃
料電池のフラッディング特性を改善する効
果がある。しかし、この疎水性の細孔を凝縮
水が通過するには極めて高い毛細管圧力が
必要であり、容易に凝縮水が透過することは
難しいと考えられることから、この詳細なメ



 

 

カニズムについては現在明らかとなってい
ない。そこで、本研究では凝縮水の凍結固定
化観察法を用いて、MPL 近傍の凝縮水分布に
ついて研究を行った。 
 Cryo-SEM による MPL 断面の観察の結果、
30℃以上の通常動作温度条件では MPL内にほ
とんど凝縮水が見られず、触媒層との良好な
密着性と相まって MPLは凝縮水を触媒層から
遠い MPL外側に分離する作用があることが分
かった。一方、10℃以下の温度条件になると、
図 1に示されるように凝縮水が MPL 内部の特
に触媒層側に分布する様子が観察された。一
方、MPL 内の凝縮水の飽和蒸気圧勾配と蒸気
拡散速度に基づく解析を行った結果、30℃以
上の温度条件では MPL両端の温度勾配に起因
する飽和蒸気圧勾配によって、生成水が蒸気
状態で十分に透過し得ることを示すことが
できた。 
 以上より、MPL によるフラッディング特性
の改善はセル内部の温度勾配に起因した高
い蒸気移動流束によるものであることが明
らかとなった。 
(5) セパレータ流路形状と凝縮水排出特性 
 流体を巨視的な分子流による移動として
表現した格子ボルツマン法（LBM 法）は複雑
な構造中の固液界面の凝縮水移動をシミュ
レートする上で、有用な手法と考えられる。
そこで、気液2相流を表現し得る高密度比LBM
法を開発し、セパレータ流路内の凝縮水移動
現象の数値シミュレーションを行った。 
 安定した計算方法の確立のためにかなり
の時間を要したが、今回改良された LBM 法に
よりセパレータ流路内の液滴移動速度やポ
ンプ損失を計算することが可能となり、その
結果、最適な矩形断面形状高さを明らかにす
ることができた。また、様々な断面形状の流
路を比較した結果、矩形断面形状が台形や三
角形断面に比べて、凝縮水の排出速度ならび
にポンプ損失の観点から適していることが
示された。 

(6) 触媒層内主要性能影響パラメータ解析 
 触媒層内現象はプロトン、電子および酸素
の拡散が支配的な場と考えられる。これをモ
デル化し、電池性能に影響する主要因子の解
析を行った。 
その結果、イオノマー中のプロトン移動特

性や空孔内の酸素拡散特性など種々のパラ
メータが電池性能に影響を及ぼすものの、中
でもイオノマーに溶解する酸素溶解特性が
電池性能に影響する最も主要な因子である
可能性が提示された。現在、本モデルの妥当
性を実験的に検証するほか、酸素溶解特性を
改善する手法について実験を試みている。 
以上、本研究による成果を要約すると下記

のとおりである： 
①異方性拡散層による性能改善の可能性

と、内部の凝縮水挙動を明らかにした。 
②金属製多孔体セパレータによる性能特

性と、凝縮水挙動ならびに熱伝統特性を明ら
かにした。 
③ 低温起動温度条件に対する凍結メカニ

ズムの差異を明らかにすることができた。 
④ MPL 細孔内の生成水移動現象と、MPL に

よる性能向上メカニズムを明らかにするこ
とができた。 
⑤ LBM シミュレーション法を改良し、凝縮

水排出に適した流路形状を明らかにした。 
⑥ 触媒層内のモデリングを行い、酸素溶

解性が主要な影響因子であることを示した。 
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