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1.緒言

前報 (1)において,固体高分子形燃料電池における発

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ることが可能な"格子ガス法"

を解析手法とした二次元解析を行い,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した.その結見 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,コラム型の比較から,サーペンタイン型は,症

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,また電極流路側面の性状としては,

圧力損失変動および発電効率変動の小さな親水面にす

ることが望ましいことが明らかになった.しかしなが

ら,燃料電池の水分管理に関しては,ガス流路の凝縮

水のみならず,ガス拡散層,触媒層,高分子膜の水分

挙動が重要である.実験的に観察することは困難であ

るものの,中性子ラジオグラフィーを用いた GDL面

内水分分布の測定 (2H5),MRlを用いた固体高分子膜中

の水分分布の測定 (61m,さらに,GDL表面上における

液滴挙動の光学観察 (8Hll)が報告されている.しかし,
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発電特性との関連においては未だ不明な点が多い.そ

こで本研究では,前報の解析手法を三次元に拡張し,

燃料電池内部 (ガス流賂 ガス拡散層)のガス流動と

水分挙動をミクロスケール (ガス拡散層の空隙スケー

ル)で視覚的に捉え,性能特性との関連を検討した.

さらに,カソー ド側電極構造体内部の水分挙動の可視

化実験を行い,解析結果との比較を通し,ガス流路形

状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

α :ガスの流入 ･流出部の無次元幅

b :ガスの流入 ･流出部の無次元高さ

h :無次元流路高さ

Nsal:飽和粒子数

r :低温水粒子間の無次元相互作用距離

r"′ :低温水粒子一構造体間無次元相互作用

距離

/ :無次元ガス拡散層厚さ

v l.無次元流入確率

W :無次元流路幅

x.y,I:無次元座標

β :MEA上触媒配置確率

6 :空隙率

T :時間 [min]
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Fig.1Polymerelec廿olytefuelcell

Fuelcellevaltlationsystem

O))typeB

Fig.2Experimentalapparatus

T* :無次元時間 [cycle]

3.葵鹸および数値解析

3･1 実験 本実験で使用した固体高分子形燃料

電池を図1に示す.ベースは市販のものである.構造

としては,Pt触媒付き電極(carbonCross:40mmx40mm,

厚さ 150ト皿,Pt担持量 1.0m告/cm2) と固体高分子膜

(50mmx50mm,厚さ50pn))を一体化した膜電極接

合体 (MEA)を,集霞板 (¢2.3[mm ]の孔を千鳥に配

置)とサーペンタイン型の流路形状をもつセパレータ

で挟んだものである.供給ガス流速の発電性能および

生成水挙動に及ぼす影響を見るため,蛇行流路幅

8lmm】,リブ幅8lmm],流路高さ1[mm]のタイプAと,

蛇行流路幅2lmm],リブ幅1.8lmm],流路高さl【mm]の

タイプBの2種類のセパレータを使用した.なお,ガ

ス流路内部や電極およびガス拡散層表面の水分挙動を

観察するため,セパレータは透明なポリカーボネー ト

で製作した.

図2に実験システムを示す.実験は,燃料電池評価

システム (東陽テクニカ製)を用いて行った.燃料電

池は,カソード側が上を向くように水平に設置した.

本研究では,セル内部の水分量の時間変化を測定する

ため,終了時間を変えた実験を行い,MEA質量とセ

ル質量を測定し,初期質量との差から水分量を算出し

た.また燃料電池外部に排出された水蒸気は,外部に

設置した凝縮器で回収し,その量を測定した.
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Hydrogengas
freeoutnow

Separater

Fig3Analyticalmodel

実験では,カソー ド側における生成水の挙動を観察

するため,5分間隔でデジタルカメラにより撮影した.

発電条件は,出力密度がタイプAの最高出力密度の約

60%となる電流密度 (約 150lmA/Cm2])を選定した.

発電は,閉回路電圧を一定にした後 出力電流密度を

設定値まで徐々に上昇させて行なった.実験時間 (発

電時間)は,約 10時間とした.タイプA,タイプB

ともに水素ガス流量0.1ll/min],空気流量0.2[1/min],塞

温21【℃1一定とした.

3･2 数値解析 本研究では,実験的に観察が困

難なガス拡散層を含めた電池内水分挙動と発電特性を

関連付けるため,三次元の数値解析を行った.使用す

る三次元シミュレータの解析手法は,流体 (気体,液

体)を粒子と仮想し,仮想粒子間の衝突,相互作用を

考慮しながらランダムに移動させることにより,その

流動を模擬する "格子ガス法"である.図3に解析系

を示す.燃料電池は,カソー ド,アノー ドそれぞれの

セパレータおよびガス拡散層と,触媒層と固体高分子

膜を一体化した膜電極接合体(MEA)(厚みゼロと仮

症)の積層構造とする.解析系は正立方体で格子分割

され,計算領域全体の格子数は, Ⅹ方向 864,y方向

816,Z方向72である.セパレータは,解析格子数の

制限から,流路幅が広く十分な格子数が確保できるタ

イプAをモデル,化した.構造は,流路幅W,高さhで

曲がり部が2箇所のサーペンタイン型流路とし,ガス

の流入 流出のための開口部 (幅a,高さb)を2箇所

sectionB-B

Bi閑 lB
se()tiollA_A

設けている.ガス拡散層は,多孔質層 (厚さt) とみ

なすが,格子分割数の制限から空隙率6司.8となるよう

に計算格子点上に仮想固体粒子をランダムに配置して

構成している.またMEA面には,触媒 (白金)を模

擬 した仮想粒子を計算格子点上に任意の確率 βでラ

ンダムに配置する.

格子ガス法における仮想粒子としては,燃料の水素

ガス粒子,酸化剤である酸素ガス粒子,反応 (発電)

によって発生した水粒子,初期条件として燃料電池内

に充填する窒素ガス粒子を考える.水粒子は,高温水

粒子 (水蒸気をイメージ)と低温水粒子 (凝縮水をイ

メージ)を仮定し (後述),計5粒子を解析対象とす

る.水素ガス粒子,酸素ガス粒子は,両極のセパレー

タの入口側開口部からほぼ一定の粒子数で流入し (疏

入確率パラメータ :V,酸素ガス,水素ガス流量に対

応),セパレータ反対側の開口部から自由流出する.

この流出条件は初期充填している窒素ガス粒子,生成

水粒子についても同様である.なお,5粒子間すべて

の衝突規則としては,最も基本的なHPPモデル(12)を

適用する.なお,本モデルで各格子点上に存在し得る

仮想粒子数は,最高6個である.

解析では,酸素極と水素極を仕切る厚みゼロのME

A面にランダムに配置 (確率 β)した白金触媒粒子の

上を,水素極の水素ガス粒子と酸素極の酸素ガス粒子

が同時に通過すると,水素ガス粒子が消え,酸素ガス

粒子が高温水粒子 (水蒸気)に置き換わるとする.こ
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Beforereaotion: nloy01e]

Hydrogellgas

Afterreaotioll: ll+1【o

Fig.4Simulationmethodonreaction

の消滅 ･置換を触媒層での反応,すなわち発電と模擬

する (図4).各格子点上に存在する高温水粒子数 (1

-6個)は,そこでの水蒸気分圧を模擬すると考えら

れる.そこで本解析では,発電時の燃料電池温度に対

する飽和蒸気圧 (露点湿度)に相当する粒子数を設定

し,その設定粒子数を超えた分の高温水粒子は低温水

粒子に置換するとした (図5,凝縮をイメージ).こ

の飽和蒸気圧に相当する粒子数を飽和粒子数 Nsatと

定義する.すなわち,Nsatが小さい場合は相対的に飽

和限界の低い環境下にあり,大きい場合は高い飽和限

界環境下にあることを模擬する.低温水駈子間には,

数格子 (距離r)肉Wl,た位置の粒子との相互作用 (引

力)を考慮した相変化モデルであるLGモデノJ13)を適

用する.また,低温水粒子と構造体表面間に引力(距離

rw)を考慮するか否かで,それぞれ親水性表面,疎水(樺

水)性表面を模擬することができる(l).本角相子では,

セパレータ (ガス流路)表面は親水性面(rw/r-1),ガス

拡散層は鱒水性の条件(rw伝O)を与えた.発電は,各電

極内部のガス流動がほぼ定常となってから開始する

(t-30,000[cycle]以降).なお本解析での性能評価法とし

て,境界条件で与える触媒粒子数に対する生成水粒子

数の比率【%1を発電効率と定義する.

Beforephaseohallge: nlOyOle]

haseGhallge: n十1lc

2289

Fig.5Condensation(Nsat-4)

4.結果および考察

図6に実験で得られた出力密度の時間変化を示す.

両タイプ共に出力密度は一致しており,設定出力密度

になった後,ほぼ一定となっている.

図7にMEAの水分量の時間変化を示す.水分量は,

発電開始後1時間程度で急激に上昇し,約2時間経過

以降はほとんど増加していないことがわかる.ここで

MEAの水分量は,出力密度の場合とは異なり,流路

幅,リブ幅の広いタイプAの方が多い.

カソー ド側凝縮水分布の時間変化を可視化写真に

より図8に示す.図中に見られる水滴と水塊が凝縮水

である.発電初期((a-1),O)-1))においては,凝縮水は,

両タイプ共にガス流路,セパレータリブの下部に存在

している.しかしながら,ガス流路の凝縮水は時間と

共に排出され,定常発電時には透明セパレータリブの

下部に多くの凝縮水が観察される((a-3),O)13)).すなわ

ち,セパレータリブは,排水のための流路を塞ぐ蓋の

効果,換言すれ闇呆水効果を持つと考えられる.また

観察された凝縮水量は,タイプBと比較してタイプA

の方が多く,図7で示したMEAの水分量の関係と一

致している.全反応面に対するセパレータリブ部の面

積比は,タイプBの方がタイプAよりも1.3倍大きい.
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Fig.8Waterdishibutions(cathode,experimental)

しかし一方で,タイプBの流路断面積は,タイプAの

流路断面積の4分の1であり,タイプBの供給空気圧

はタイプAと比較して高く,流速はタイプAより速く

なる.その結果,タイプBでは,排水効果がリブ部の

蓋の効果より高くなり,MEAの水分量がタイプAよ

り少なくなったと考えられる.なお,本実験ではME

Aの水分量に差があるにもかかわらず (図7),出力

密度に差がなかった (図6).タイプBにおける凝縮

水の絶対量は少ないものの,凝縮水は供給空気圧によ

ってガス拡散層の触媒層近傍に相対的に多く存在する

坤
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轡
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璃
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閤醤
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済
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ものと思われる.その結果,反応を阻害する触媒層近

傍の凝縮水量は,両タイプともほぼ等しくなり出力に

差が出なかったものと推測する.

次に,数値解析によって得られたカソード側の凝縮

水 (低温水粒子)分布を異なる飽和粒子数Nsatに対し

て図9に示す.なおA-A断面図は,Z方向 (厚さ方向)

を10倍に拡大して表示している.ガス拡散層内の凝縮

水は,実験結果と同様にセパレータの下部に多く存在

し,時間と共にガス拡散層のⅩ-y面内方向および厚み

(y-Z断面)方向に拡散していることがわかる.また,
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(a)Nsat-4

2291

B A

A-Asection B-Bsection(GDL)

(zxl0)(a-3)T*-240,000lcycle]

A-Asection B-Bsection(GDL) A-Asection B-Bsection(GDL) A-Asection B-Bsection(GDL)

(zxlOh_1)T*=,2,000【cyc.e] (孤lo)0-2)側 ,.00[cycle] (ZXIO)0-3)で*-2..,.0.lcycle]
O))Nsat-5

Fig.9Waterdisbibutions(cathode,numerical,V=弧3,α二相.2)
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Fig.10Timeb7ulSientsoftheamountofliquidwaterinGDL

低温環境下での発電を模擬した場合Oisat-4)の方が,

ガス拡散層の広範囲に凝縮水が存在している.

図10は,数値解析で得られたガス拡散層内凝縮水

量 (低温水粒子数)の時間変化を,飽和限界Nsatをパ

ラメータとして比較したものである.両条件共に凝縮

水量は,発電開始後急激に上昇するものの,約

50,000lcycle]経過以降はほとんど増加していないこと

がわかる.また前述の通りNsat-5の場合と比較して

∴ ∵ +

〉0 50,000 100,000 150,000 200,000250,000
Timelcycle]

Fig.11Timeb7ulSientsofthereaction17Itel%]

Nsat字lの場合の方が凝縮水量が多くなっている.この

ときの発電効率の時間変化を図11にみれば,低飽和

限界環境下での発電の場合pvsat-4)の方が,定常発電

時の発毛効率は低くなっている.ガス拡散層内の凝縮

水量は,低飽和限界環境下での発電の場合の方が多く,

また広く分布している (図9)ことと良く対応してお

り,凝縮水の増加が発電反応を阻害し,効率の低下を

もたらすことを再現している.
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以上,格子ガス法を解析手法とした燃料電池内物質

移動三次元シミュレータは,観察が困難なガス拡散層

内部の水分分布を捉え,本実験で見出されたセパレー

タリブの保水効果を再現している.また,定性的では

あるが,凝縮水分布と電池特性と関連づけて評価する

ことができる.

5.結論

本研究では,サーペンタイン型セパレータのガス流

路幅,リブ幅の異なる固体高分子形燃料電池を用いた

性能実験ならびにカソー ド側電極構造体内水分挙動の

可視化実験と格子ガス法による固体高分子形燃料電池

内の物質移動三次元シミュレータによる解析を行い,

以下の知見を得た.

･セパレータリブは,蓋の効果 (保水効果)を持つ.

この保水の程度は,セパレータリブ幅と流路寸法によ

るガス流速によって決まる,

･格子ガス法を解析手法とした燃料電池内物質移動三

次元シミュレータは,観察が困難なガス拡散層内の凝

縮水分布を再現し,電池特性と関連づけて評価できる

有効なツールである.
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