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研究背景 

固体高分子形燃料電池 (PEFC)  

流路やGDLに水が滞留すれば酸素 
供給が妨げられ，電池性能が低下する． 

内部気流分布の把握や，流路－GDL内における水の管理が重要 
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流路において滞留する水の形状を把握する必要がある． 

MPL：水の排出性が向上する． 

リブ下や流路下部GDLにおける滞留状況の違い等，MPLの有無による
GDLでの滞留および流路への排出機構の違いを把握する必要がある． 

Cathode 

水の生成や排出のメカニズ
ムは未解明． 

プレゼンター
プレゼンテーションのノート
本研究グループは固体高分子形燃料電池PEFCを研究対象としております．燃料電池では発電の副産物として水が生成します．水が内部に滞留することで性能に影響を及ぼすことが知られています．そこで電池の安定運転のためには水の管理が重要となります．またMPL（マイクロポーラスレイヤー）をGDLとPEMの間に入れることで水の排出性が向上することが知られております．しかし、水がどこで生成するのかや、排出機構はいまだ解明されておりません．そのためMPLの有無によるGDL内での滞留状況の違い等を把握する必要があります．また流路において滞留した水は気流分布に大きな影響を与えるので流路内における液滴形状を把握する必要があります．本研究グループではこれら2点について研究をおこないました．



研究目的 

中性子ラジオグラフィを用いて実機による計測を行う． 

燃料電池内の水挙動の解明に関する研究 

流路板にガラスやアクリル等の可視光透過材料を 
用いることによる可視化計測 

⇒より正確な挙動を把握するためには 
実機で計測する必要がある． 

①膜厚方向水分布計測 
 

②面内方向水分布計測 
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プレゼンター
プレゼンテーションのノート
従来燃料電池内の水挙動の解明に関する研究としては可視光透過材料を用いた計測が主に行われてきました．しかしより正確な挙動を把握するためにも実機での計測が必要であるといえます．そこで中性子ラジオグラフィを用いて実機での計測を行いました．先ほど申し上げました2点に関しまして，まずGDL-流路間における水輸送現象を解明するために，こちらの緑の矢印で示す向きにビームを照射し，膜圧方向における計測を行いました．次に流路内における液滴形状についてはこちらの赤の矢印で示す向きにビームを照射し，面内方向の水分布計測を行いました．それではまず，膜圧方向の水分布計測について説明します．



撮像システムと実験装置（膜厚方向計測） 

・検出器 : コンバータ 
・カメラ : 神戸大冷却型CCD 
+テレコン（×2 ×2 ×1.6） 
・露光時間 : 60 [sec] 
・画素寸法 : 8.8 [µm] 
・コリメータ : 5[mm]ピンホール(D) 
・L/D = 278, l = 12 [mm] 
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プレゼンター
プレゼンテーションのノート
撮像システムと使用した電池について説明します．本実験はKURB4ポートにて５MW運転時に実験をおこないました．GDLの厚さが200µm弱ですので高空間分解能計測が必要なため，冷却型CCDにテレコン×2×2×1.6のものを組み合わせ，露光時間60秒で計測を行いました．検出器としてコンバータを用いたシステムで，先ほど宮田が発表したものを参考に，直径5mmのピンホールコリメータを用いました．以下に可視化用小型セルを示します．仕組みとしましては～青のラインが空気の流れを示しています．また赤のラインは水素の流れをしめしています．流路セパレータは，こちらに示しますような1mm角の9本平行形状を有しております．こちらの方向からビームを照射することで膜厚方向の水分布を計測しました．
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Anode Cathode 発電条件 
H2 : 28 [Ncc/min]，Air : 66 [Ncc/min] 
発電密度 : 158 [mA/cm2] 

プレゼンター
プレゼンテーションのノート
それでは膜厚方向における計測結果を示します。発電条件は～で、MPLありとMPLなしのそれぞれの結果を示します。グラフは縦軸に電圧、横軸に時間を表し、赤線がMPLなし、青線がMPLありの結果を示しています。動画は左側がMPLなし、右側がMPLありです。白い部分はリブを表しています。カラーマップは面方向における水の積分量を示し、水厚みが大きくなるほど色が赤くなります。それでは動画を流します。どちらも生成した水がGDL内に滞留し、流路のコーナー部から流路へ排出されます。この時MPLありの方が早く流路へ排出される様子がわかります。その後時間経過とともに、流路へ水が多く排出され、流路内の水が成長する様子が確認できました。



膜厚方向水分布の時間変化 
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プレゼンター
プレゼンテーションのノート
流路部とリブ部の分布の時間変化を示します。MPLありなしともにリブ部GDL内は流路部に比べ、水が早く滞留するのが分かります。またMPLありの分布ではGDL内の水分布はある程度滞留したらほぼ定常に至っていることが観察できます。また、MPLありとなしを比べると、MPLなしではGDL内PEM付近に多く水が存在する一方で，MPLありではGDLから流路にかけてなめらかに分布し，流路に多く水が存在しています。このことから、MPLの有無で水が生成滞留する位置に違いが生じる事が確認できました．
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撮像システムと実験装置（面内方向計測） 

・検出器 : コンバータ 
・カメラ : 神戸大冷却型CCD 
 （1024×1024）+テレコン（×2） 
・露光時間 : 14 [sec] 
・画素寸法 : 25.2 [µm] 
・コリメータ : 10×10[mm角](D) 
・L/D = 172, l = 20 [mm] 

KUR B4実験孔（5MW運転） 
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プレゼンター
プレゼンテーションのノート
次に面内方向計測における撮像システムと実験装置を示します．先ほどと同様にKURB４ポートで５MW運転時に，検出器としてコンバータを用いた計測システムでの実験を行いました．カメラは冷却型CCDに2倍のテレコンを用いました．流路内に滞留する水の変化を追うため、画素寸法を25.2µmとし，露光時間14秒で撮影を行いました．またコリメータには10×10mm角のものを用いてL/Dを172としました．以下に用いた可視化用小型セルの概略図を示します．流路形状はこちら赤枠で示しますように1本蛇行形状を有しており，こちらの方向からビームを照射することで面内方向の水分布計測を行いました．透過画像はこのようになります．またこちら赤枠で囲ったところが流路部になります．次に発電実験結果について示します．
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撮影画像について 

流路外のガドリ箔貼付け部とそれ以外の
空間において輝度の時間変化を算出 

流路外の空間で70～80程度の輝
度の変動がみられた． 

水厚みを計算する際に変動を補正する． 

70~80 

発電条件 
H2 : 28 [Ncc/min]，Air : 66[Ncc/min] 
発電密度 : 158 [mA/cm2] 

プレゼンター
プレゼンテーションのノート
発電条件は～としました．下に示す白黒の画像は実際に撮影した画像です．流路外の水が存在しない任意の空間とガドリ箔を貼った空間における輝度の時間変化を算出しました．今回の実験ではグラフに示しますように，70～80程度の輝度の変動が見られました．水厚みを算出する際に変動を考慮する必要があります．
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流路－GDLにおける水の配分 

GDLの空隙率が0.78，厚みが190µm 
 ⇒ GDLの最大含水量は約150µm 

流路の水厚さがリブの水厚さより大きくなる． 

GDL 流路 

流路 
流路 

リブ 

リブ 

リブ下の水厚さが一定値になる． 

まずリブ下GDLで多く水が生成し，ある程度GDL内に滞留した
後に流路へと排出されはじめる．また，GDL内にはある一定値
までしか滞留しない． 

プレゼンター
プレゼンテーションのノート
こちらに示しますのは変動を考慮し水厚みを二次元可視化したものです．白枠でしめしているのが流路部です．中性子ラジオグラフィでは透過方向の積算値が得られるため，このように流路部においてはGDLと流路に出た水厚みを，リブ下ではGDLの水厚みを計測していることになります．GDLの空隙率が0.78で厚みが190マイクロであるので最大含水量は約150マイクロとなります．以上を踏まえ流路およびリブ下の平均水厚みを算出しました．点線は発電開始時間を示しております．まずこちらのラインに着目していただきますと，約16分の時点で流路の水厚さがリブの水厚さより大きくなっていることが分かります．これは先ほどの側視実験で得られた結果と一致しています．さらにこちらのラインに着目していただきますと，約20分以降リブ下における水厚みが一定値を保っていることが分かります．それより～と言えます．



流路における水の形状モデル 

⇒流路壁面に沿って流路に排出された水は，球形状を有している． 

⇒流路に滞留している水が成長してくると隣り合ったもの同士が 
  くっつきあい，流路を塞ぐような液滴に成長する． 

プレゼンター
プレゼンテーションのノート
次に流路において滞留する水の形状について示します．この水厚み画像において水が多く生成するこちらに着目いたしますと，流路壁面に沿って排出された水は球状を有しており，それらが成長して隣り合ったもの同士でくっつきあい，流路を塞ぐような液滴に成長することがわかりました．



透過画像 

D 

D 

壁面での濡れ長さDを計測する 

球状を有する液滴と，隣り合う水同士がひっついて流路を塞ぐような
形状を有する液滴では，壁面の濡れ長さ約1.2mmで差が見られる． 

流路における水の形状モデル 
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プレゼンター
プレゼンテーションのノート
球状と流路を塞ぐような形状とで壁面での濡れ長さに着目し距離Dについて整理すると，以下のようなヒストグラムが得られました．これより壁面の濡れ長さ1.2mm付近で流路を塞ぐような液滴に推移していくことが確認できました．



結論 

・画素寸法25.6µmで15秒間隔での撮影を行い，GDL－流路間の水
の配分および流路内に滞留する水の形状を把握した． 

面内方向水分布計測 

膜厚方向水分布計測 

・画素寸法8.8µmで60秒間隔での撮影を行い，GDL内では流路下に
比べリブ下に多く水が滞留し，流路へは主にリブコーナー部から流
路壁面に沿って排出されることを確認した． 

・MPLの有無を比較することで，GDLにおける滞留状況の違いを確
認した． 
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減衰の一般式 

GnAveAveG SSSS ×= )/()(' 0

水がない流路外であれば，輝度は一定
のはずなので， 

AveS 0

nAveS
：空画像の空間の平均輝度値 

：発電画像の空間の平均輝度値 

として，補正を行う． 

プレゼンター
プレゼンテーションのノート
中性子線の減衰の式は一般にこのように示されます．これより水が存在しない場合はこのように，存在する場合にはこのように輝度分布が示されます．そこで水の存在しない任意の空間において空画像と発電画像の比をとり，それを用いてビーム強度変動に対する補完を行いました．次に以上の計算を行い算出した二次元水分布結果を示します．



可視化用小型燃料電池 

PEM セパレータ 

GDL 

パッキン 

MPL 

Air In 
H2 Out 

H2 In 

Air Out 

カソード アノード 

可視化領域 

プレゼンター
プレゼンテーションのノート
次に計測対象に用いた可視化用小型電池の説概略を示します。画像が実際の電池の写真です。上方から空気、下方から水素を供給します。可視化領域はこちらの赤枠で示す部分で、こちらにセパレータ内の概略図を示します。PEMを中心に、GDL、パッキン、をセパレータ流路でアノードカソード両側からはさむ形になっています。またMPLはPEMとカソード側GDLの間に用いています。流路形状をこちらに示します。
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拡散層内拡散方程式 

𝜀0
𝜕𝜕
𝜕𝜕

+ 𝛻𝑞𝑤 = 𝑅 

𝑞𝑤 = −
𝐾 𝑠
𝜇

(𝜌𝑤𝑔 −
𝜕𝜕
𝜕𝜕

𝛻𝜕) 

𝜕𝜕
𝜕𝜕

= −𝐴 × D × 𝑒 −𝐴(𝑠−𝐶) + 𝑒 𝐴(𝑠−𝐶)  

K 𝜕 = 𝐾𝑙(𝑠 + 0.01) 

𝜀0 : porosity of diffusion layer 
s  : water saturation 
R : water saturation reaction rate 
Kl : absolute permeability liquid water 
A,C,D: empirical constant 

基礎式 境界条件 

GDL-流路 

𝑠 = 0 

GDL-リブ 
𝜕𝑠
𝜕𝜕

= 0 

※生成項Rは実験結果から
算出した値をGDLとCLの
間にのみ与える． 

GDL-CL 

𝜕𝑠
𝜕𝜕

= 0 
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