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E仔ectofwaterproductionontheperformanceofthefuelcellhasbeenstudiednumericaHy.We
havedonetwo-dimensionalsimulationsbyuslngtheLatticeGasAutomaton(LGA)methodinorder
toanalyzethegasnowandwaterdistributionsinthedifferenttypeof月Owpassages.Threekinds
of月owpassage.thatis,serpentine~type,straight~typeandcolurnn-typewereselectedandtheir
performanceswerecompared.Theresultsshowthattheserpentine-type月owiseffectiveforthe
drainageandtheelectricgenerationperformanceandtheelectrodeofhydrophilicsurfaceiseffective
forreducingthepluggingphenomenon.ItisfoundthattheLGAmethodisapromisillgtoolforthe
analysISOfthefuelcellperformance.
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1.緒言

固体高分子形燃料電池を日常生活温度領域で作動

させた敬合,カソード (酸素極)側で生成した水蒸気

は,電極構造体内で凝縮･残留し,反応面を塞いで反

応を阻害するとともに,供給酸素の流動抵抗となり,

発電効率の低減をもたらす.一方で,燃料電池を構成

する固体高分子膜は,湿潤状態でのみ高いイオン伝導

率を示して出力が維持される.すなわち,固体高分子

形燃料電池内部の水分管理は,燃料電池の性能向上に

関連して重要な課題であり,数多くの実験ならびに数

値解析による検討結果が報告されている.実験に関し

ては,MPL(Micro-PorousI.dyer)の有無が発電性能に

及ぼす影響 (.I(2),自己加湿形MEA(MembraneElectrode

Assembly)としてWTR(WaterTJ7nSferRegion)を組み

込む燃料電池に関する実験 (3),発電性能向上のために

最適なwML(WaterManagementhyer)の製作(4)等が

報告されている.解析的には,有限要素法を用いた酸
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素 ･水素の分布 (5),電流密度 ･生成水分布解析杓,有限

体積法を用いた膜内の水分分布解析榊 ),PEM (Pmton

ExchangeMembrane)と触媒層を 1次元,GDL(Gas

Di仇lSionhyer)と流路を3次元で表したモデルの開発

(9),高温作動時のセル内部の温度 ･性能分布 (10),流路 ･

リブ幅が性能に与える影響 (ll)等が報告されている.

また,格子ボルツマン法を用いた繊維配置によるGDL

モデルの開発とその評価 (12)が報告されている.しかし

ながら数値解析においては,ガス流路内の凝縮水の挙

動と発電性能を関連付けた検討は行われていない.そ

こで本研究では,水素と酸素による発電反応を水の生

成と達成してモデル化し,ガス流動と水分挙動を視覚

的に捉えられる "格子ガス法"を解析手法とした燃料

電池内物質移動二次元シミュレータによる解析から,

ガス流路形状および濡れ性が電極構造体内部の凝縮水

挙動と発電特性に及ぼす影響について検討を行った.

2.記号

r :低温水粒子間の無次元相互作用距離

rw :低温水粒子一構造体間無次元相互作用

距離

x,y, :無次元座標
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(a)serpentinenow

O))gtraightflow (C)Column月ow

Fig.1Analyticalsystem

α :接触角 [degree]

β :プロトン発生率 【%】

77 :流出抵抗 [%]

T* :無次元時間 【cycle]

3.数値解析

図1に解析系を示す.酸素極側の電極構造体を二次

元でモデル化し,主要な酸素ガス流路の形状であるサ

ーペンタイン型,ス トレー ト艶 コラム型を解析対象

とし,生成水の挙動と性能評価を行った.

本研究で使用する格子ガス法 (LGA法)は,流体を

仮想粒子の集まりとして扱い,隣り合う粒子間の衝突

を考慮し,流体の流れパターンなどを自己組織化させ,

統計的に解析するものである.非圧縮性の流れという

限定条件がつくが,格子ガス法に基づき粒子間の衝突

を繰り返すことは,ナビエ ･ストークス方程式を解い

た場合とマクロレベルで定性的に同じ流れ特性を与え

ることになる.衝突規則は,正三角形で分割された格

子点上に粒子を配置した FHpモデル(13)を適用した.

また本解析では,相変化を取り扱うため,数格子 (距

離 r)離れた位置の粒子との相互作用 (引力)を考慮

するLGモデノレ14)を導入した,粒子は,この衝突則と

相互作用に基づき,計算毎に格子間を移動する.また

この計算の繰り返しが時間の進行を意味する.計算は,

ガス流路内に酸化ガス粒子,水粒子がない状態からス

ター トする.仮想粒子の1つである酸素ガスは,下面

の開口部からほぼ一定の流量 (計算 1ステップあたり

平均268【個】)で流入し,上面の開口部から流出する.

2281

Fig.2Boundaryconditionsfornowandreaction

出口開口部には,流出を妨げる粒子を配置し,流出量

を変えられるようにしている.この開口部の格子数に

対する流出を妨げる粒子数の割合を,流出抵抗 1【%]

と定義する (後述の水粒子も同条件で流出).計算領

域全体の格子数は水平方向 1792,鉛直方向 1760であ

る.

二次元解析モデルであるため,電極構造体を除く流

路内 (反応面)にプロトンが任意の確率で時間的 ･空

間的にランダムに発生する境界条件を与える.この反

応面格子中,プロトンが発生する格子の割合をプロト

ン発生率 βと定義する.酸素ガスは,このプロトン上

を通過するともう1つの仮想粒子である水粒子に置き

換わるとする.この仮想粒子の置換が電極内での反応,

すなわち発電を模擬する (図2)(15).なお,サーペン

タイン型を基準とした反応面積比は,それぞれ,ス ト

レー ト型 1.09,コラム型 1.32である.解析では,酸素

ガス粒子間,酸素ガス粒子と電極構造体間,酸素ガス

粒子と水粒子間は衝突則のみを考慮し,水粒子間は衝

突則と相互作用(引力 :距離Ⅰ句)を考慮する.また,水

粒子と電極構造体表面間には,衝突則と,さらに相互

作用(引力 :距離 rw)を考慮するかしないかで,それぞ

れ親水性表面 疎水性表面を模際する.本解析では,

サーペンタイン型,ス トレー ト型,コラム型の電極構

造体表面をすべて疎水面としている.なお,本解析 1

サイクルの実時間オーダーを求めると,10,000サイク

ルが 0.3秒に相当する.本報での計算サイクルは最長

でも100万サイクルであることから,本解析結果は,

発電初期の過渡的な現象を捉えているものと考える.
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4.結果および考察

4･1 ガス流路形状の凝緒永挙動および性能に及

ぼす影響 図3に発電効率 (反応効率)と圧力損失

の時間変化を示す.本解析では,計算1サイクル当た

りの水粒子の生成量が電極内での反応量すなわち発電

量に対応していると仮定しており,境界条件として与

えるプロトン発生数に対する生成水粒子数の比率

[%]で発電効率を定義する.また圧力損失は,系内部

における流量が保存されていることから,入口の流入

境界条件で設定した酸素粒子中,入口で反射して流出

した酸素粒子の割合【%】で圧力損失の程度を評価する.

発電初期 (て*qO,000lcycle])では,サーペンタイン型

と比較して,他の2つの流路の方が高い発電効率とな

っている.

図4に発電初期 (て*-10,000[cycle])における酸素ガ

ス流動パターンを示す.ストレー ト型,コラム型では

流路がマルチパスであり,発電初期では酸素ガスは

色々な流路を選択して流動している.これに対して,

サーペンタイン型の流路はワンパスであり,4つの曲

がり部が存在するため流動抵抗が大きく,圧力損失は

大きい.その結果,プロトンと酸素ガスの出会う確率

が上がり,発電効率が高くなったと考えられる.特に

コラム型においては,この流動により,サーペンタイ

ン型と比較した反応面積の増加分が効果的に効率の上

昇に寄与している.

図3に示す圧力損失の時間変化を見ると,サーペン

タイン型の圧力損失は,て*-25,000lcycle]を過ぎたあた

りで急上昇し,て*頚5,000[cycle]を過ぎたあたりで急低

下 している.この理 由をみ るために,図 5に
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--･-:hydrophobicface(rw⇒))

out

reactionface electrode

Fig･7Analyticalsystemforwettabilityeffect

で*40,000[cycle],100,000[cycle]におけるサーペンタイ

ン型の生成水分布を示す.て*司0,000【cycle]では,出口

付近で生成水が流路を塞いでおり (プラッギングの発

坐),て*-100,000[cycle】では,その閉塞水が排出されて

いる.この閉塞水の生成 ･排出が圧力損失の急上昇 ･

急低下をもたらしたものと考えることができる.

次に,図3に示す発電効率の時間変化を見ると,ス

トレー ト型,コラム型の発電効率は,それぞれ

で*-10,000【cycle]を ピ ー ク に 低 下 し , ま た

で*-70,000[cycle]を過ぎたあたりで,サーペンタイン型

の発電効率よりも低くなっている.この挙動を理解す

るにあたり,図6にT*-loo,000lcycle]におけるサーペン

タイン型,ストレート型,コラム型の酸素ガス流動パ

ターンならびに生成水分布を示す.ストレート型,コ

ラム型ともに酸素ガスは,発電初期とは異なり(図4),

流動抵抗が小さく,かつ最短ルートを選択して流れて

いる (偏流の発生).図6中のストレート型,コラム

型のガス流動パターン,生成水分布において,丸く点

線で囲んだ部分には流動がほとんど見られない.この

"よどみ部"は,反応に寄与しないスペースとなり,

生成水が溜まりやすい領域となっている (排水性の低

下).その結果,反応確率は低下し,発電効率が低下

したものと考えられる.

4･2 電極流路濡れ性の凝繰永挙動および性能に

及ぼす影響 図7に解析系を示す.セパレーター流

路形状はサーペンタイン型とし,電極流路側面の濡れ

性を変えた解析から,生成水の挙動と性能評価を行っ

た.濡れ性以外の解析条件は,ガスの流出条件を自由

流出とした以外は前述の条件と同じである.濡れ性は,

Ⅰと4または r-6に固定し,rwを変えて変化させている.

具体的にその程度を明示するために,引力距離の比

rw/rをパラメーターとし,電極流路側面上の凝縮水の

接触角を調べ,その関係を図8に示す.接触角は,rw/r

の増加に比例して小さくなり,電極流路側面間の引力
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距離rwと水粒子間の引力距離rが釣り合うrw/r-1で

ゼロとなっている.すなわち,本解析における電極流

路側面の濡れ性の程度は,rw/rをパラメーターとする

ことで,頼水南(rw/fg)から親水面(rw/r>1)まで変えるこ

とが可能である.

図9に電極流路側面の濡れ性の発電効率と圧力損

失の時間変化に及ぼす影響を示す.圧力損失の時間変

化 に着 目す ると,濡れ性 によ らず発電初期

(て*qOO,000【cycle])に急上昇と急低下を示している.

これは前述と同様に閉塞水の生成 ･排出によるものと

考えられる (図4).この閉塞時間は流路の濡れ性に

より異なり,授水面の場合がもっとも短く,濡れ性が

高くなるにつれて長くなる傾向にある.

発電効率は,発電初期にピークに達し,濡れ性によ

らずプラッギングにより2-3%まで低下している.

プラッギング解消後は,ピーク時の80%程度まで再

上昇している.このプラッギング発生時の (圧力損失

上昇時)の発電効率の低下は,プラッギングによる流

入抵抗の増加が,供給される酸素ガス流量を低下させ

たことに起因する.

なお本解析では,閉塞水の排出後に周期的な圧力損

失ならびに発電効率の時間変動が見られた,これらの

変動周期は,濡れ性が良くなるにつれて長くなり,ま

た変動振幅は,濡れ性とともに小さくなる傾向にある.

図10に,圧力損失ならびに発電効率の時間変動時

における生成水分布を,電極流路表面の濡れ性の違い

により比較して示す.それぞれ(1)が圧力損失の大きい

時,(2)が圧力損失の小さい時の生成水分布である.蛋

極流路側面が摸水面の場合 (図10(a)),圧力損失が

大きい時に流路出口付近に生成水の塊 (水塊)が存在

している.この水塊が内部ガス (酸素,水)の流動抵

抗となり,圧力損失の上昇をもたらしたものと考えら

れる.圧力損失が小さい時では,ガス流路内に水塊は

存在していない.次に電極流路側面が親水面の場合(図
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10(b))には,圧力損失が大きい時と同様に流路出口

付近の親水面側に生成水の塊 (水塊)が存在している

が,疎水面の場合と比較して水塊の流路を塞ぐ面積割

合は小さくなっている.ただし,圧力損失が小さい時

においても,流路出口付近の親水面側に膜状に広がっ

た水塊が存在している.

電極流路側面を横水性面にすると,水塊は,壁面と

の接触角が大きくなるため (図8),流れ方向に広が

らず,流れと直交方向に成長する.その結果,水塊は,

壁面との吸着力よりもガス流からの抗力が相対的に大

きくなった時,流路から排出される.これに対し,蛋

極流路側面を親水性にすると,水塊は,壁面との接触

角が小さくなるため,流れ方向に成長する.水塊は,

ガス流動によって排出されにくく,流路に残留するこ

ととなる.以上により,疎水面での圧力損失変動は,

周期が短いものの振幅は大きく,親水面では,振幅が

小さいものの周期は長くなるということがわかる.

以上,水素と酸素による発電反応を水の生成と達成

してモデル化した "格子ガス法"を解析手法とした燃

料電池内物質移動二次元シミュレータは,ガス流動と

水分挙動を視覚的に捉え,ガス流路形状および濡れ性

の影響を電池特性と関連づけて評価できる有効なツー

ルと言える.

【%
]
ssotg
一SSaJd

(1)て*-500,000【cycle] (2)rl*-900,000lcycle]

(a)hydrophobic免ce(rJFO)

1訂

(1)て*-700,000[cycle] (2)で*-500,000[cycle]

x105 0')hydrophucface(rJFl･5)

Fig.10Waterdisb･ibutions

(r-4,p-刀.02[%],71-0【%])

5.結論

燃料寓池酸素極側の電極構造体を二次元でモデル

化し,格子ガス法による解析を行った.その結果,本

解析によって主要な酸素ガス流路の形状であるサーペ

ンタイン型,ス トレー ト型,コラム型の発電効率,坐

成水の排水性,圧力損失の特徴を検討できることがわ

かった.またそれらの比較から,サーペンタイン型は,

圧力損失は大きいものの排水性が良く,反応面を有効

に活用できることが明らかになった.さらに,サーペ

ンタイン型流路を対象とし,電極流路側面の濡れ性の

異なる解析を行った結果,親水面が圧力損失変動およ

び発電効率変動とも小さくなる結果を得た.

格子ガス法を用いた燃料電池内物質移動二次元シ

ミュレータは,ガス流動と水分挙動を視覚的に捉え,

電池特性と関連づけて評価できる有効なツールである.

6.*

本研究で開発したシミュレータは,NEDO 固体

高分子形燃料電池実用化戦略的技術開発/次世代技術

開発 (平成17年度～18年度)/の補助を受けて開

発したものである.ここに記して謝意を表する,
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