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研究成果の概要（和文）：本診断法の診断精度の向上と診断尺度の確立を図った結果，アノード側起因の分極はカソー
ド側に比べて極めて小さいことから，診断法はカソード側のみで検証するように修正することで診断精度を高めた．さ
らに診断尺度として抵抗分極を表すΔVパラメータで±25%，活性化分極を表すA1パラメータで±5%および拡散分極を表
すt1パラメータで±10%を閾値とした．また，４分割セパレータに金メッキすることで同一電極内での劣化要因が異な
ることを見出せた．さらに，本診断法はスタック内各セルおよび数セルで構成されるユニットでも診断可能となったと
共にスタックガス入口から遠くなるほど拡散分極の影響が大きくなることを明らかにした．

研究成果の概要（英文）：The accuracy of our diagnostics was improved by removing the anode term from our 
diagnostics equation because the polarization that originates on an anode side was much smaller than that 
of a cathode side. The variation of each parameter of our diagnostics was evaluated from 500 measuring 
under the standard operating condition. As a result, the variations of the ΔV, A1 and t1, mean the 
resistance polarization, the activation polarization and the diffusion polarization, were ±25%, ±5% and 
±10% respectively. Therefore, our diagnostics diagnoses a deterioration when each parameter exceeds 
these thresholds from the initialization state. Moreover,it was clarified that the deterioration factor 
was different according to the place in the same electrode using the quadrisection separator with gold 
plate. Furthermore, it was clarified that our diagnostics was able to diagnose the degradation factor of 
each cell in the four cells short stack and the unit composed of 3 cells.

研究分野： 機械工学・熱工学

キーワード： 燃料電池　特性診断　過渡応答　劣化要因分布　スタック診断　PEFC
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
近年の地球温暖化には家庭におけるエネ

ルギー需要の伸びが大きく影響しており，家
庭における省エネルギー化は地球温暖化抑
制に大きく貢献することになる．そのような
中，家庭でエネルギーを作る動きも太陽電池
を筆頭に普及し始め，原子力発電所の事故に
よって電気のみならず温水供給可能な固体
高分子形燃料電池(PEFC)を用いた「ENE- 
FARM」の導入が加速され始めている．しか
し，販売価格は他製品と競争できる段階には
なく，低コスト化のために電極や膜などの構
成材料の研究開発は進められているものの，
特性劣化防止策を伴った電池構成材の改良
という観点では開発されていないのが現状
である．導入された「ENE-FARM」の状態
把握は，電池電圧のモニターと定期点検にお
けるシステム停止状態での電池スタック全
体の抵抗および水フィルターなどの補器の
点検のみであるため,スタック内の各セルの
劣化状態を把握することはできないばかり
か，起動停止による電池スタックへの大きな
負担となっている．さらに，この点検でスタ
ックの異常を確認できても，既に PEFC は不
可逆的な状態となっており，特性回復の処置
は望めず，電池スタックや補器を交換するな
どの処置となって，コスト高を招くことにな
る．しかし，システムの起動停止をすること
なく，早い段階で劣化要因を特定することが
できれば，効果的な処置を施すことで特性回
復を実現でき，長時間運転に導くことができ
ると考える．もし，提案する本診断器を実機
に搭載すればプリンターなどのメンテナン
ス用インジケータの様に随時燃料電池の状
況を把握することができる．また，定期的な
メンテナンスにおける診断装置として用い
れば，メンテナンス時に燃料電池の劣化状況
を把握することができ，それに対応した処置
を施すことで装置の寿命を延ばすことがで
きる．さらに本研究では，開発する診断器を
使って電極面内やスタックの積層位置に起
因する劣化要因を明らかにすることで，その
劣化要因を防止するような電池構成材に変
更することでメンテナンスフリーの長寿命
化が実現できると考える．一般的に，燃料電
池の劣化要因を特定する方法には，コールコ
ールプロットなどの交流インピーダンス法
が有名であるが,この方法では測定時間およ
び解析時間を要するため測定中に燃料電池
の状態が変化することが容易に予測でき，劣
化要因によっては正しく診断できない場合
がある．さらに，交流インピーダンス法には
高価な装置が必要であることから実用化機
器への搭載は現実的ではない．そこで申請者
は，安価な装置で瞬時に劣化要因を診断でき
る｢電流遮断法を用いた特性診断法｣を提案
し，これまでに試作器によって同一電極内の
劣化要因分布を測定できることは示唆でき
ているが，様々な運転条件と同一電極面内の
劣化要因分布との対応まではできていない． 

２．研究の目的 
本研究では，各分極を模擬する条件下で本

診断法を分割電極へ適用することで同一電
極面内の劣化要因分布の振る舞いを明らか
にすることで，電池構成材への設計指針を提
案するとともに，本診断法の診断精度を向上
するための診断尺度を確立する．その後，こ
の本診断法を電池が数十枚積層されたスタ
ックへ応用する．しかし，スタックおける劣
化診断を行った事例はほとんど無いため，診
断手法は確立されていない．そこで，本診断
法をスタック全体での電流遮断により一斉
診断する方法，セル毎に高速切り替え装置を
用いて連続診断する方法および複数枚のセ
ルを診断する方法などへ適用することでス
タックにおける診断システムの構築を図っ
た後，スタック内各セル位置と劣化要因との
相関について検討することで，PEFC スタッ
ク構造への設計指針を提案する． 
 これまでの研究で，4 分割電極を用いて同
一電極面内で各分割部の過渡応答を測定し，
特性診断できることは確認できているが，
様々な運転条件と同一電極面内の劣化要因
分布との対応はできていない．そこで本助成
の研究期間内に，PEFC 特性診断器の開発と
同一電極面内およびスタック積層位置と各
劣化要因との相関を明らかにするため，(1) 4
分割した 25cm2PEFC 単電池を用いて，各劣
化要因がクローズアップできる実験条件（電
池温度分布，各極ガス組成，フラディングや
プラギングを含む加湿条件および内部抵抗
など）により，同一電極面内での各分極分布
を計測することで電極面の場所と劣化要因
との相関を明らかにすると共に，診断法の精
度向上を図るために診断パラメータの尺度
を確立する．さらに，(2) 劣化診断用の温度
分布などが変更可能な 25cm2PEFCショート
スタックを設計・製作し，本診断法をスタッ
ク全体で一斉診断する方法，セル毎に高速切
り替え装置を用いて連続診断する方法およ
び複数枚のセルを診断する方法などへ適用
することでスタックにおける基本的な診断
方法を確立し，確立した診断法を用いてスタ
ック内各セル位置と劣化要因との相関につ
いて検討する． 
 
３．研究の方法 
(1) 診断精度向上と面内劣化要因分布 
 診断パラメータの精度向上を図るために，
PEFC標準運転条件下（電池温度，アノード加
湿器温度，カソード加湿器温度：80℃，燃料
ガス利用率：70%，酸化剤ガス利用率：40％，
定格電流密度：300mA/cm2）でのパラメータの
ばらつきや交流インピーダンス法との整合
性を図りながら，各パラメータと各分極（活
性化，抵抗，拡散）との相関をとると共に，
各パラメータ変動の閾値も決定した．その後，
同一電極面内の劣化要因の相違を見出すた
めに，図 1に示すようにガス入口から出口に
向かって 4分割セパレータを作成すると共に，



診断装置はこれまでの研究で改良を重ねた
装置を用い，No.1セルが 4分割全体の電流を
制御し，電流遮断された瞬間に 4分割された
各セルの電圧の過渡応答を同時に測定した．
ここで，1 回のデータは 100m 秒間の過渡応答
の測定と 2～3 秒のインターバルとし，これ

を 5回測定した平均の過渡応答から診断パラ
メータを抽出し，同一電極内の劣化要因分布
について検討した． 
 
(2) スタック診断法確立とスタック内セル
の劣化特性解明 
 スタック診断法を確立するために，図 2に
示す CHEMIX製の 4セルスタック（80mm×50mm
×47mm;電極面積 12cm2）を購入した．本スタ
ックは，温水によりスタック温度を制御し，
MEA は自作品およびゴア製の Primea5580 
/5580 を併用することで，活性化分極の影響
を検討した．また，これまでの 4分割用診断
器を改良したスタック用診断器も新たに作
成し，スタック内の劣化セルを本診断器で探
索できるか否かを確認すると共に，スタック
診断の時間短縮のために数セルごとのユニ

ットでの診断についても検討を行うことで，
スタック診断法の確立を図った．その後，ス
タックのセル位置における劣化要因の違い
についても検討した．実験条件は，拡散分極
の影響が大きく反映される酸化剤ガス利用

率（理論酸素流量に対する供給酸素量の比）
を 40%～95％に変化させた．なお，酸化剤ガ
ス利用率以外の条件は，標準運転条件と同様
である． 
 
４．研究成果 
(1) 診断精度向上と面内劣化要因分布 
PEFC 開発者から実機におけるアノード分

極に起因する性能劣化はほとんどないとの
意見と，図 3 に示すアノード側のガス利用率
特性（拡散分極に影響）および加湿量変化（抵
抗分極，活性化分極へ影響）に対するコール
コールプロとの結果から，本診断法のフィッ
ティング式からアノード分極項を除外した
形で診断法を確定することとした． 

 次に，診断パラメータの変動閾値を決定す
るため，PEFC 標準運転条件下で本診断法を
500回適用した結果を図 4に示す．本図より，
標準運転条件を維持していても⊿V パラメー
タ，A1パラメータおよび t1パラメータはそれ
ぞれ平均から±25%，±5%および±10%程度変
動していることがわかる．この原因としては，
発電に伴う生成水の挙動にあると考える．こ
れより，これらの数字を各パラメータの変動
の閾値とし，各パラメータのこれらの閾値を
超えた時に各パラメータに係わる分極に変
化があったと診断するものとした． 
 研究当初は，ステンレス製 4分割セパレー
タを用いていたが，使用時間に伴ってスルホ

 

図 1 同一電極面内劣化分布用評価装置 
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(a) 拡散分極の影響 
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(b) 湿度の影響 

図 3 アノード分極に伴うコールコールプロット 

 
図 2  CHEMIX製 4セルスタック 



ン酸による金属腐食のための抵抗が大きく
なり，電極内の劣化要因を診断できなくなっ
た．そこで，これらの問題を解消するため，
ステンレス製 4分割セパレータへ金メッキを
施した．その結果を図 5 に示す．本図より，
金メッキを施すことで抵抗分極を表す⊿V パ
ラメータが大幅に低減し，PEFC 特性を示す
y0も改善していることから，金メッキの効果
を確認することができたため，以降の面内劣
化要因分布はこの金メッキ 4分割セパレータ
を用いて検討した．この金メッキ 4 分割セパ
レータを用いてカソード側ガス利用率（ガス
流量特性）を変化させた時の結果を図 6に示
す．本図より，PEFC 特性を示す y0 は各分割
部でほとんど変化がないが，拡散分極に起因
する t1 では，上流部から下流部へ移動する

につれて大きくなっている．特に，流量が少
ない高ガス利用率では，No.4 分割部は他の分
割部と比較して大きくなっていることから，
同一電極内で劣化要因分布が存在すること
が明らかになった．今後，各運転条件下にお
ける電極面内の各部における劣化要因との
関係を検討していく予定である． 

 
(2) スタック診断法確立とスタック内セル
の劣化特性解明 
 作製したスタック用診断器を用いてスタ
ック内各セルの診断が可能であるかを判断
するため，カソード電極が劣化した MEAを健
全な MEAと共に図 2に示すスタックへ積層し
た状態で診断を行った．ここで，スタック入
口から出口へ向かってセル番号を No.1～
No.4 と割り振り，劣化セルを No.1 へ設置し
た時の診断結果を図 7，No.2 へ設置した時の
診断結果を図 8 にそれぞれ示す．これらの図
より，劣化セルをスタック内のどの場所に入
れても，本診断器は劣化セルを見出すことが
できた．さらに，どちらの場合も活性化分極
を表す A1 パラメータが他のセルに比べて大
きく，それ以外のパラメータの振る舞いはほ
とんど同じであることから，診断器としての
整合性はとれていると考える．これより，本
診断器のスタックへの適用は可能であると
いえる． 

 

図 5 金めっきによる接触抵抗低減への効果 
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図 4 標準運転条件における診断パラメータ変動 
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図 6 ガス利用率特性に対する各分割部の劣化

要因への影響 
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図 7 劣化セルを No.1セル位置に配置した場合

の診断結果 



 次に，スタック診断時間の短縮のために数
セルごとのユニットでの診断の可否につい
て検討した．ここで，上述したスタック診断
装置における 4セル目の診断器をスタック全
体の診断が可能になるように変更した．した
がって，スタックは 3セルで構成されるもの
を 1ユニットとし，上述したように劣化セル
を入れたユニットと，入れないユニットでユ
ニット診断した結果を図 9に示す．本図より，
拡散分極に関する t1パラメータ以外は，各パ
ラメータ値は単セルにおける数値を枚数分
積算した形になっており，診断等価回路が直
列につながっていることとの整合性はとれ
ているといえる．一方，拡散分極を示す t1

パラメータはコンデンサー項の影響が大き
く，指数関数内にあることから，ユニットに
おいてもパラメータ値はほとんど同じレベ
ルにあると考える． 
 劣化セルの探索という観点からは，劣化セ
ルを含んだユニットにおける y0，A1パラメー
タは含まない場合に比べて電流密度の増加
と共に大きく変化している．この変化のある
ユニットには，劣化セルが包含している可能
性があるといえ，ユニット診断も可能である
ことが分かった．そこで，劣化セルが存在す
る可能性のあるユニットで，各セルの特性診
断を行った結果を図 10 に示す．本図より，
No.3 セルの A1 パラメータが他のセルよりも

大きくなっていることから，活性化分極が原
因で性能劣化していると診断しており，この
劣化による生成水量が低下するために膜へ
の湿潤が他のセルに比べて不足することで，
若干抵抗分極も大きくなっていることが分
かる．以上のことから，ユニット診断および
各セル診断を組み合わせることで，数百枚の
セルを積層しているスタックでも短時間で
劣化セルを見出すことができるといえる． 

 最後に，スタックのセル位置における劣化
要因の違いについて検討するため，拡散分極
の影響を受けやすい酸化剤ガス利用率特性
において特性診断を行った結果を図 11 に示
す．本図より，酸化剤ガス利用率が 80％程度
までは，スタック内各セルにおける性能はほ
とんど差がないが，80％を超えるとスタック
におけるガス入口から最も遠い位置にある
No.4セルの性能が急激に低下している．これ
は，A1，t1パラメータ共に上昇していること
と，高ガス利用率でほとんど理論流量しかな
いことから，酸素量低下により拡散分極およ
び反応が阻害されているとして活性化分極
が同時に大きくなったと考える．この傾向は，
No.4～No.1にかけて小さくなることから，ス
タック内のセル位置によって性能に影響す
る因子が異なることを示しているといえる．
今後，様々な実験条件にて同様の解析をする
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図 10 劣化セルを含んだユニットにおける各

セルの診断結果 
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図 8 劣化セルを No.2セル位置に配置した場合

の診断結果 
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図 11 4 セルスタックにおける各セルの酸化剤

ガス利用率特性 
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図 9 劣化セル包含の有無におけるユニット診

断結果の比較 



ことで，スタック内セル位置と劣化要因との
相関を求めていく予定である． 
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