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学位論文題名

固体高分子形燃料電池内のマイクロ水輸送現象と高性能MPL構造に関する研究

(Study on Microscopic Water Transport Phenomena and Structure of Micro-porous Layer for High

Performance Operation in Polymer Electrolyte Fuel Cell)

　固体高分子形燃料電池 (PEFC) は, 自動車用動力源や定置用電源として利用した場合, 発電時に

CO2 を一切排出しないことから, 地球温暖化問題の解決に有用なデバイスとして期待されている.

電池の効率ならびに出力をさらに向上させるためには,生成水と酸素の円滑な輸送制御が重要であ

る.PEFCの構成部材である微細多孔質層 (MPL)は,カソード触媒層 (CL)内で生成された水の排出

を促進して水分管理能力を向上させる機能を持つ. しかし,そのメカニズムは不明なことが多く,サ

ブミクロンスケールの微細構造を持つMPL内の現象は把握されていない.本論文は,凝縮水を凍結

固定化した後,Cryo-SEMを用いてMPL近傍の氷分布を観察する手法を確立し (凍結固定化法と名

付けた), MPLの水輸送制御機構を解明しようとするものである. さらに,得られた知見を基に,高出

力運転に適したMPL構造について検討を行っている.

　得られた結果のうち,まず第 3章では光学顕微鏡による CL表面の液水分布観察によって, CL表

面における液水滞留に MPL が与える影響を解析した結果について記述している. MPL の有無に

よる発電性能を比較し, MPLを有するガス拡散層 (GDL)はフラッディングを抑制する傾向があり,

MPLを持たない場合に比べ,高電流密度域まで安定的に発電できることを示している. また, MPL

有りの GDLではチャネル下 CL表面に液水が滞留し, MPLを持たない GDLでは CL表面全体に

液水が滞留していたことから,生成水はMPLや GDLと CL表面の凹凸により形成される間隙に滞

留・凝縮することを明らかにしている. それらの結果より,ち密な細孔構造を有する MPLは MPL

と CLの密着を高め,CL表面における液水滞留を抑制することが高電流密度運転につながったこと

を明らかにした.

　次に第 4章では, Cryo-SEMを用いたMEA内断面観察により, MPL内部の水輸送現象を解析し

た. MPL内断面観察より,一般的なセルの運転条件ではMPL内に液水は存在せず,生成水は蒸気と

して MPL内を通過することが示された. また, セル内水輸送における MPL/CL界面の寄与につい

ても検討し,界面密着性を向上させたガス拡散電極 (GDE)法 MEAは,一般的な転写法 MEAに比

べて濃度過電圧の増大を抑制して性能を向上させることを明らかにした. 断面観察の結果, 転写法

MEAのチャネル直下におけるMEA-CL界面には液水が滞留しており, 3章で観察した CL表面の

液水分布と一致することを確認している. 一方, GDE法MEAでは界面に液水が滞留しないことを

示した. これより,GDE法は間隙の存在しない界面を形成するため,面圧の高低によらず界面の液水



滞留の抑制が可能となり,濃度過電圧の増大を抑制できたものと解釈している.

　第 5章では,本研究の最終目標である高出力運転に適したMPLに関して,これまで得た知見を基

に実験的に検討している. I-V測定と酸素ゲインによる発電性能試験より,従来構造と異なった親水

性カーボンファイバー (CF)MPLは,高電流密度域における濃度過電圧の増大を抑制し,セル性能向

上に寄与することが示された. この性能向上メカニズムとして,Cryo-SEM断面観察と酸素ゲインの

比較より,親水性 CFMPLは CLからの液水輸送を促進し,輸送した液水をMPL内で蒸発させる機

能を有することが示唆された. また, 親水性 CFMPL は生成水が滞留しやすい低温条件や MEA 内

が乾燥しやすい低加湿条件においても高い発電性能を示すことが確認された.

　以上,本研究により密着した MPL/CL界面構造が液水滞留の抑制に有効であること,ならびに親

水性 CFMPLは比較的大きな空孔径と親水化による毛管圧の低減によって CL内の高い液水排出特

性を有することが明らかとなった.

　これを要するに,本研究は固体高分子形燃料電池内の水ならびに酸素輸送特性に及ぼす微細多孔

質層 (MPL)の作用メカニズムを詳細に明らかにしたほか,濡れ性,粒子状もしくは繊維状構造,およ

び空隙構造に関する最適設計指針を提示していることから,熱工学およびエネルギー工学の発展に

対して貢献するところ大なるものがある.よって著者は,北海道大学博士 (工学)の学位を授与され

る資格あるものと認める。


