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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
（１）白金ルテニウムブラック、（２）白金触媒担持カーボン及び（３）プロトン導電性
部材を含有し、且つ、（１）の白金ルテニウムブラックと（２）の白金触媒担持カーボン
との配合割合が、前者１重量部に対して後者が０．２～５重量部である、アノード電極の
触媒層。
【請求項２】
（１）白金ルテニウムブラック、（２）白金触媒担持カーボン及び（３）プロトン導電性
部材が均一に混じり合っている、請求項１に記載の触媒層。
【請求項３】
（２）の白金触媒担持カーボンの白金担持率が４０～７０重量％である、請求項１又は２
に記載の触媒層。
【請求項４】
（１）の白金ルテニウムブラックの白金ルテニウム合金含有率が５０～９５重量％である
、請求項１～３のいずれかに記載の触媒層。
【請求項５】
（１）の白金ルテニウムブラックは、白金ルテニウム合金及びカーボンがそれぞれ実質的
に独立して存在している、請求項１～４のいずれかに記載の触媒層。
【請求項６】
（２）の白金触媒担持カーボンは、その比表面積が５０～８００ｍ２／ｇである、請求項
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１～５のいずれかに記載の触媒層。
【請求項７】
（１）の白金ルテニウムブラックと（２）の白金触媒担持カーボンとの配合割合が、前者
１重量部に対して後者が０．３～３重量部である、請求項１～６のいずれかに記載の触媒
層。
【請求項８】
請求項１～７のいずれかに記載の触媒層を有する、固体高分子型燃料電池。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、アノード電極の触媒層及び該触媒層を有する固体高分子型燃料電池に関する
。
【背景技術】
【０００２】
　固体高分子型燃料電池は、他の燃料電池と比べて、軽量化、高出力密度等を達成できる
観点から、様々な研究がなされている。固体高分子型燃料電池は、電解質膜としてイオン
伝導性高分子電解質膜を用い、その両面に触媒層及び電極基材を順に配置し、さらにこれ
をセパレータで挟んだ構造をしている。
【０００３】
　固体高分子型燃料電池は、通常カチオン（Ｈ+）を透過させるカチオン伝導性高分子電
解質膜が使用されており、一般的にフッ素化アルキレンで構成された主鎖と末端にスルホ
ン酸基を有するフッ素化ビニルエーテルで構成された側鎖とを有するスルホネ－ト高フッ
素化ポリマーが用いられている。この種の高分子電解質膜は、適度な水分を含浸すること
により、発電に十分なイオン伝導性を発揮する。
【０００４】
　固体高分子型燃料電池の１つである直接メタノール形燃料電池（ＤＭＦＣ）においては
、燃料であるメタノールのクロスオーバーの問題がある。メタノールクロスオーバーは、
触媒層に存在するクラックによるところが大きく、そのためメタノールクロスオーバーの
問題を解決するために、クラックを低減した触媒層の開発が進められている。例えば、特
許文献１には、触媒層のクラックに、粒子の小さい触媒担持カーボンで作成したペースト
をスプレーで吹き付けて、クラックを埋める方法が開示されている。
【０００５】
　しかしながら、特許文献１に開示されている触媒層は、該触媒層の電解質膜側が緻密で
なく、そのためクロスオーバーの問題は、未だ解決されていない。
【特許文献１】特開２００６－２８６４７７号公報
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
　本発明は、直接メタノール形燃料電池（ＤＭＦＣ）において、燃料であるメタノールの
クロスオーバーを著しく抑制し得る固体高分子型燃料電池及び該燃料電池を構成する触媒
層を提供することを課題とする。
【課題を解決するための手段】
【０００７】
　本発明者は、上記課題を解決するために鋭意研究を重ねるうち、アノード電極の触媒層
を構成する触媒材料として、導電性が低くその使用が避けられていた白金ルテニウムブラ
ックを敢えて使用し、さらに該白金ルテニウムブラックを白金触媒担持カーボンと併用す
ることにより、上記課題を解決できるという当業者にとり予測し得ない驚くべき知見を得
た。本発明は、このような知見に基づき完成されたものである。
【０００８】
　本発明は、下記項１～８に示す触媒層及び燃料電池を提供する。
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項１．（１）白金ルテニウムブラック、（２）白金触媒担持カーボン及び（３）プロトン
導電性部材を含有し、且つ、（１）の白金ルテニウムブラックと（２）の白金触媒担持カ
ーボンとの配合割合が、前者１重量部に対して後者が０．２～５重量部である、アノード
電極の触媒層。
項２．（１）白金ルテニウムブラック、（２）白金触媒担持カーボン及び（３）プロトン
導電性部材が均一に混じり合っている、項１に記載の触媒層。
項３．（２）の白金触媒担持カーボンの白金担持率が４０～７０重量％である、項１又は
２に記載の触媒層。
項４．（１）の白金ルテニウムブラックの白金ルテニウム合金含有率が５０～９５重量％
である、項１～３のいずれかに記載の触媒層。
項５．（１）の白金ルテニウムブラックは、白金ルテニウム合金及びカーボンがそれぞれ
実質的に独立して存在している、請求項１～４のいずれかに記載の触媒層。
項６．（２）の白金触媒担持カーボンは、その比表面積が５０～８００ｍ２／ｇである、
項１～５のいずれかに記載の触媒層。
項７．（１）の白金ルテニウムブラックと（２）の白金触媒担持カーボンとの配合割合が
、前者１重量部に対して後者が０．３～３重量部である、項１～６のいずれかに記載の触
媒層。
項８．項１～７のいずれかに記載の触媒層を有する、固体高分子型燃料電池。
【０００９】
　アノード電極の触媒層
　本発明の触媒層は、（１）白金ルテニウムブラック、（２）白金触媒担持カーボン及び
（３）プロトン導電性部材を含有している。
【００１０】
　（１）の白金ルテニウムブラックは、白金ルテニウム合金がカーボンに担持されておら
ず、白金ルテニウム合金及びカーボンがそれぞれ実質的に独立して存在している。白金ル
テニウムブラックにおける白金ルテニウム合金含有率は、５０～９５重量％が好ましく、
７０～９０重量％がより好ましい。白金ルテニウム合金含有率が前記の数値である場合に
は、触媒層を薄膜化できる利点がある。
【００１１】
　（１）の白金ルテニウムブラックを構成するカーボン材料としては、例えば、カーボン
ブラック等のカーボン粒子、カーボンナノチューブ、カーボンワイヤー等のカーボン繊維
が挙げられる。カーボン粒子の一次粒子径は、２０～１００ｎｍが好ましく、３０～５０
ｎｍがより好ましい。カーボン繊維の長径は、好ましくは０．１～２０μｍ、より好まし
くは１～５μｍであり、短径は、好ましくは０．０１～０．２μｍ、より好ましくは０．
０５～０．１μｍであり、アスペクト比は、好ましくは１０～１００、より好ましくは２
０～５０である。カーボン粒子の一次粒子径並びにカーボン繊維の長径及び短径は、例え
ば、透過電子顕微鏡法により測定される。
【００１２】
　本発明で使用される白金ルテニウムブラックは、公知であり、市販品をいずれも使用す
ることができる。
【００１３】
　（２）の白金触媒担持カーボンは、カーボン材料に白金触媒が担持されている。
【００１４】
　カーボン材料は、公知であり、例えば、カーボンブラック等のカーボン粒子、カーボン
ナノチューブ、カーボンワイヤー等のカーボン繊維が挙げられる。カーボン粒子の一次粒
子径は、２０～１００ｎｍが好ましく、３０～５０ｎｍがより好ましい。カーボン繊維の
長径は、好ましくは０．１～２０μｍ、より好ましくは１～５μｍであり、短径は、好ま
しくは０．０１～０．２μｍ、より好ましくは０．０５～０．１μｍであり、アスペクト
比は、好ましくは１０～１００、より好ましくは２０～５０である。カーボン粒子の一次
粒子径並びにカーボン繊維の長径及び短径は、例えば、透過電子顕微鏡法により測定され
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る。
【００１５】
　カーボン材料の白金担持率は、３０～８０重量％が好ましく、４０～７０重量％がより
好ましい。白金担持率が前記の数値である場合には、触媒層を薄膜化できる利点がある。
【００１６】
　（２）の白金触媒担持カーボンの比表面積は、通常５０～８００ｍ2／ｇ、好ましくは
２００～７００ｍ2／ｇである。白金触媒担持カーボンの比表面積が前記の数値である場
合には、白金担持率の高い触媒担持カーボンを得ることができる。なお、白金触媒担持カ
ーボンの比表面積は、不活性気体（Ｎ2）の低温低湿物理吸着によるＮ2ＢＥＴ法により測
定した。
【００１７】
　本発明の触媒層に含有されるプロトン導電性部材としては、この分野で公知のものを広
く使用でき、例えば、フッ素樹脂、炭化水素系樹脂等が挙げられる。フッ素樹脂としては
、例えば、ポリテトラフルオロエチレン（ＰＴＦＥ）、テトラフルオロエチレン－ヘキサ
フルオロプロピレン共重合体（ＦＥＰ）、テトラフルオロエチレンパーフルオロアルキル
ビニルエーテル共重合体（ＰＦＡ）、ポリビニリデンフルオライド（ＰＶＤＦ）等が好ま
しい。これらは、１種単独で又は２種以上混合して使用される。
【００１８】
　触媒層中のプロトン導電性部材の割合は、触媒層形成の容易性、燃料電池の発電性能等
の観点から、触媒層の全重量に対して、通常５～６０重量％、好ましくは１０～５０重量
％である。残りは（１）の白金ルテニウムブラック及び（２）の白金触媒担持カーボンで
ある。
【００１９】
　本発明においては、（１）の白金ルテニウムブラックと（２）の白金触媒担持カーボン
とを併用することが重要である。（１）の白金ルテニウムブラックと（２）の白金触媒担
持カーボンとの併用割合は、本発明の効果を発現できる範囲内であればよい。例えば、（
１）の白金ルテニウムブラックと（２）の白金触媒担持カーボンとの併用割合は、前者１
重量部に対して後者が、通常０．２～５重量部、好ましくは０．３～３重量部である。
【００２０】
　本発明の触媒層は、（１）白金ルテニウムブラック、（２）白金触媒担持カーボン及び
（３）プロトン導電性部材が均一に混じり合っているのが好ましい。
【００２１】
　触媒層の膜厚は、通常１０～１００μｍ、好ましくは１５～３０μｍである。
【００２２】
　触媒層－電解質膜積層体
　本発明の触媒層－電解質膜積層体は、電解質膜の片面に、上記アノード電極の触媒層が
形成され、他面にカソード電極の触媒層が形成されている。触媒層－電解質膜積層体は、
電解質膜の片面に、複数個のアノード電極の触媒層（好ましくは同一形状を有する複数個
のアノード電極の触媒層）が一定間隔で形成され、電解質膜の反対面に、複数個のカソー
ド電極の触媒層（好ましくは同一形状を有する複数個のカソード電極の触媒層）が一定間
隔で形成されていてもよい。
【００２３】
　電解質膜は、公知のものである。電解質膜の膜厚は、通常２０～２５０μｍ程度、好ま
しくは２０～８０μｍ程度である。電解質膜の具体例としては、デュポン社製の「Ｎａｆ
ｉｏｎ」膜、旭硝子（株）製の「Ｆｌｅｍｉｏｎ」膜、旭化成（株）製の「Ａｃｉｐｌｅ
ｘ」膜等が挙げられる。
【００２４】
　カソード電極の触媒層としては、公知のものを広く使用できる。その膜厚は、アノード
電極の触媒層と同じでよく、通常１０～１００μｍ、好ましくは１５～３０μｍである。
【００２５】
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　本発明の触媒層－電解質膜積層体は、例えば下記に示す転写シートの触媒層面が電解質
膜面に対面するように転写シートを配置し、加圧した後、該転写シートの基材を触媒層面
から剥離することにより製造される。この操作を２回繰り返すことにより、触媒層面が電
解質膜の両面に積層された触媒層－電解質膜積層体が製造される。
【００２６】
　作業性を考慮すると、触媒層面を電解質膜の両面に同時に積層するのがよい。この場合
には、例えば、転写シートの触媒層面が電解質膜の両面に対面するように転写シートを配
置し、加圧した後、該転写シートの基材を剥離すればよい。
【００２７】
　加圧レベルは、転写不良を避けるために、通常０．５～２０Ｍｐａ程度、好ましくは０
．１～１０Ｍｐａ程度がよい。また、この加圧操作の際に、転写不良を避けるために、加
圧面を加熱するのが好ましい。加熱温度は、電解質膜の破損、変性等を避けるために、通
常２００℃以下、好ましくは１２０～２００℃程度がよい。
【００２８】
　また、本発明の触媒層－電解質膜積層体は、電解質膜の少なくとも一方面上に、下記に
示す触媒層形成用ペースト組成物を塗布し、乾燥することにより製造することができる。
塗布及び乾燥条件は、上記と同じでよい。
【００２９】
　触媒層形成用ペースト組成物
　本発明の触媒層形成用ペースト組成物は、（Ａ）所定割合の白金ルテニウムブラック及
び白金触媒担持カーボンを水に分散させた液に（Ｂ）水素イオン伝導性高分子電解質及び
（Ｃ）溶剤を配合した触媒層形成用ペースト組成物である。
【００３０】
　（Ａ）の白金ルテニウムブラック及び白金触媒担持カーボンの水分散液は、白金ルテニ
ウムブラック及び白金触媒担持カーボンを水に分散させることにより得られる。白金ルテ
ニウムブラック及び白金触媒担持カーボンを水に分散させるに当たっては、公知の方法を
広く用いることができる。
【００３１】
　（Ｂ）の水素イオン伝導性高分子電解質は、公知である。
【００３２】
　水素イオン伝導性高分子電解質としては、例えば、パーフルオロスルホン酸系のフッ素
イオン交換樹脂等、炭化水素系のイオン交換樹脂等が挙げられる。
【００３３】
　パーフルオロスルホン酸系のフッ素イオン交換樹脂の具体例としては、例えば、テトラ
フルオロエチレンに基づく重合単位と、スルホン酸基（－ＳＯ3Ｈ）及びカルボン酸基（
－ＣＯＯＨ）からなる群より選ばれた少なくとも１種の官能基を有するパーフルオロビニ
ルエーテルに基づく重合単位とを含む共重合体等を例示することができる。
【００３４】
　通常、（Ｂ）の水素イオン伝導性電解質は、電解質を５～３０重量％程度含むアルコー
ル水溶液として使用される。
【００３５】
　（Ａ）白金ルテニウムブラック及び白金触媒担持カーボンの水分散液並びに（Ｂ）水素
イオン伝導性高分子電解質における固形分濃度は、通常９～２０重量％、好ましくは１０
～１３重量％である。
【００３６】
　上記（Ａ）成分中の固形分（白金ルテニウムブラック及び白金触媒担持カーボンの混合
物）と（Ｂ）成分中の固形分（水素イオン伝導性高分子電解質）との配合割合は、前者１
００重量部に対して、後者が２０～２００重量部程度、好ましくは３０～９０重量部程度
である。
【００３７】



(6) JP 4888237 B2 2012.2.29

10

20

30

40

50

　（Ｃ）の溶剤としては、公知のものを広く使用でき、例えば、ｔ－ブタノール、１－ブ
タノール、１－プロパノール、２－プロパノール、２－ブタノール等の一価アルコール、
プロピレングリコール、エチレングリコール等の多価アルコール等が挙げられる。これら
の溶剤は、１種単独で又は２種以上混合して使用される。
【００３８】
　（Ａ）～（Ｃ）成分の混合順序は、特に制限されない。例えば、（Ａ）成分、（Ｂ）成
分及び（Ｃ）成分を順次又は同時に混合し、分散させることにより、ペースト組成物を調
製できる。混合には、公知の混合手段を広く適用できる。
【００３９】
　上記触媒層形成用ペースト組成物は、アノード電極の触媒層の形成に使用される。
【００４０】
　カソード電極の触媒層の形成には、上記触媒層形成用ペースト組成物において、（Ａ）
白金ルテニウムブラック及び白金触媒担持カーボンの代わりに、カソード電極の触媒層に
適した触媒担持カーボンを使用すればよい。
【００４１】
　触媒層－電解質膜積層体製造用転写シート
　本発明の触媒層－電解質膜積層体製造用転写シートは、基材上に上記ペースト組成物を
塗布し、乾燥することにより触媒層を形成したものである。
【００４２】
　触媒層は、基材の一方面に形成されていてもよく、又は基材の両面に形成されていても
よい。
【００４３】
　また、本発明の転写シートは、基材の一方面又は両面に、複数個の触媒層、好ましくは
同一形状の複数個の触媒層が一定間隔で形成されていてもよい。
【００４４】
　基材としては、例えば、ポリイミド、ポリエチレンテレフタレート、ポリパルバン酸ア
ラミド、ポリアミド（ナイロン）、ポリサルホン、ポリエーテルサルホン、ポリフェニレ
ンサルファイド、ポリエーテル・エーテルケトン、ポリエーテルイミド、ポリアリレート
、ポリエチレンナフタレート等の高分子フィルムを挙げることができる。
【００４５】
　また、エチレンテトラフルオロエチレン共重合体（ＥＴＦＥ）、テトラフルオロエチレ
ン－ヘキサフルオロプロピレン共重合体（ＦＥＰ）、テトラフルオロパーフルオロアルキ
ルビニルエーテル共重合体（ＰＦＡ）、ポリテトラフルオロエチレン（ＰＴＦＥ）等の耐
熱性フッ素樹脂を用いることもできる。
【００４６】
　更に、基材は、高分子フィルム以外に、アート紙、コート紙、軽量コート紙等の塗工紙
、ノート用紙、コピー用紙等の非塗工紙等の紙であってもよい。また、基材は、カーボン
クロス、カーボンペーパー等の炭素繊維からなるシートであってもよい。
【００４７】
　基材の厚さは、取り扱い性及び経済性の観点から、通常６～１００μｍ程度、好ましく
は１０～５０μｍ程度、より好ましくは１５～３０μｍ程度とするのがよい。
【００４８】
　従って、基材としては、安価で入手が容易な高分子フィルムが好ましく、ポリエチレン
テレフタレート等がより好ましい。
【００４９】
　本発明の触媒層－電解質膜積層体製造用転写シートは、基材の少なくとも一方面上に、
上記ペースト組成物からなる塗膜を形成することにより製造される。
【００５０】
　基材の少なくとも一方面上に、上記ペースト組成物からなる塗膜を形成させるに当たっ
ては、形成される塗膜が所望の層厚になるように、上記ペースト組成物を公知の方法に従
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い基材上に塗布するのがよい。
【００５１】
　ペースト組成物の塗布方法としては、特に限定されるものではなく、例えば、ナイフコ
ーター、バーコーター、ブレードコーター、スプレー、ディップコーター、スピンコータ
ー、ロールコーター、ダイコーター、カーテンコーター、スクリーン印刷等の一般的な方
法を適用できる。
【００５２】
　上記ペースト組成物を塗布した後、乾燥することにより、塗膜が形成される。乾燥温度
は、通常４０～１２０℃程度、好ましくは７５～９５℃程度である。乾燥時間は、乾燥温
度にもよるが、通常５分～２時間程度、好ましくは３０分～１時間程度である。
【００５３】
　電極－電解質膜接合体
　電極－電解質膜接合体は、上記で製造された触媒層－電解質膜積層体の両面に電極基材
を配置し、加圧することにより製造される。
【００５４】
　電極基材は、公知であり、燃料極、空気極を構成する各種の電極基材を使用できる。
【００５５】
　加圧レベルは、通常０．１～１００Ｍｐａ程度、好ましくは５～１５Ｍｐａ程度がよい
。この加圧操作の際に加熱するのが好ましく、加熱温度は通常１２０～１５０℃程度でよ
い。
【００５６】
　固体高分子型燃料電池
　本発明の固体高分子型燃料電池は、上記で製造される電極－電解質膜接合体により構成
されている。
【発明の効果】
【００５７】
　本発明においては、アノード電極側の触媒層は、クラックが大幅に低減されており、Ｄ
ＭＦＣにおいてメタノールクロスオーバーを格段に抑えることができる。そのため、上記
触媒層を有する固体高分子型燃料電池は、メタノールを効率よく電気エネルギーに変換す
ることができ、ＤＭＦＣの高性能化を達成できる。
【発明を実施するための最良の形態】
【００５８】
　以下に実施例を掲げて、本発明をより一層明らかにする。
【００５９】
　実施例１
　(1) アノード触媒層－電解質膜積層体製造用転写シート
　白金ルテニウムブラック（白金含有量：６１．２ｗｔ％、ルテニウム含有量：３１．８
ｗｔ％）１．５ｇ及び白金触媒担持カーボン（白金担持量：６６．８ｗｔ％、田中貴金属
工業製のＴＥＣ１０Ｅ７０ＴＰＭ）０．５ｇに、１－ブタノール５ｇ、３－ブタノール５
ｇ、フッ素樹脂（２０ｗｔ％ナフィオンバインダー、デュポン社製）５ｇ及び水５ｇを加
え、これらを分散機にて攪拌混合することにより、アノード触媒層形成用ペースト組成物
を調製した。
【００６０】
　次に、該ペースト組成物をポリエステルフィルム（東レ製、Ｘ４４、厚さ２５μｍ）に
触媒層乾燥後の白金ルテニウム重量が３．０ｍｇ／ｃｍ2となるように塗工し、アノード
触媒層－電解質膜積層体製造用転写シートを作製した。
【００６１】
　(2) カソード触媒層－電解質膜積層体製造用転写シート
　白金触媒担持カーボン（白金担持量：４５．５ｗｔ％、田中貴金属工業製のＴＥＣ１０
Ｅ５０Ｅ）２ｇに、１－ブタノール１５ｇ、３－ブタノール２．５ｇ、フッ素樹脂（２０
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ｗｔ％ナフィオンバインダー、デュポン社製）５ｇ及び水５ｇを加え、これらを分散機に
て攪拌混合することによりカソード触媒層形成用ペースト組成物を調製した。
【００６２】
　次に、該ペースト組成物をポリエステルフィルム（東レ製、Ｘ４４、厚さ２５μｍ）に
触媒層乾燥後の白金重量が１．０ｍｇ／ｃｍ2となるように塗工し、カソード触媒層－電
解質膜積層体製造用転写シートを作製した。
【００６３】
　(3) 触媒層－電解質膜積層体
　高分子電解質膜（ナフィオン１１７、デュポン社製）を５０×５０ｍｍに切断後、電解
質膜の片面に面積５ｃｍ2の正方形に切断した上記実施例１(1)で製造したアノード触媒層
－電解質膜積層体製造用転写シート、他面に面積５ｃｍ2の正方形に切断した上記(2)で製
造したカソード触媒層－電解質膜積層体製造用転写シートを、各々が対面するように配置
し、１３５℃、２．３ＭＰａ、１５０秒の条件で熱プレスすることにより、電解質の一方
面上にアノード触媒層を形成し、他方面上にカソード触媒層を形成して、本発明の触媒層
－電解質膜積層体を作製した。この時の層構造は、触媒層／電解質膜／触媒層である。
【００６４】
　実施例２
　(1) アノード触媒層－電解質膜積層体製造用転写シート
　白金ルテニウムブラック（白金含有量：６１．２ｗｔ％、ルテニウム含有量：３１．８
ｗｔ％）１．５ｇ及び白金触媒担持カーボン（白金担持量：５６．２ｗｔ％）０．５ｇに
、１－ブタノール５ｇ、３－ブタノール５ｇ、フッ素樹脂（２０ｗｔ％ナフィオンバイン
ダー、デュポン社製）５ｇ及び水５ｇを加え、これらを分散機にて攪拌混合することによ
り、アノード触媒層形成用ペースト組成物を調製した。
【００６５】
　次に、該ペースト組成物をポリエステルフィルム（東レ製、Ｘ４４、厚さ２５μｍ）に
触媒層乾燥後の白金ルテニウム重量が３．０ｍｇ／ｃｍ2となるように塗工し、アノード
触媒層－電解質膜積層体製造用転写シートを作製した。
【００６６】
　(2) カソード触媒層－電解質膜積層体製造用転写シート
　上記実施例１の(2)で得られたカソード触媒層－電解質膜積層体製造用転写シートを使
用した。
【００６７】
　(3) 触媒層－電解質膜積層体
　高分子電解質膜（ナフィオン１１７、デュポン社製）を５０×５０ｍｍに切断後、電解
質膜の片面に面積５ｃｍ2の正方形に切断した上記実施例２(1)で製造したアノード触媒層
－電解質膜積層体製造用転写シート、他面に面積５ｃｍ2の正方形に切断した上記実施例
１(2)で製造したカソード触媒層－電解質膜積層体製造用転写シートを、各々が対面する
ように配置し、１３５℃、２．３ＭＰａ、１５０秒の条件で熱プレスすることにより、電
解質の一方面上にアノード触媒層を形成し、他方面上にカソード触媒層を形成して、本発
明の触媒層－電解質膜積層体を作製した。この時の層構造は、触媒層／電解質膜／触媒層
である。
【００６８】
　実施例３
　(1) アノード触媒層－電解質膜積層体製造用転写シート
　白金ルテニウムブラック（白金含有量：６１．２ｗｔ％、ルテニウム含有量：３１．８
ｗｔ％）１．５ｇ及び白金触媒担持カーボン（白金担持量：４６．９ｗｔ％）０．５ｇに
、１－ブタノール５ｇ、３－ブタノール５ｇ、フッ素樹脂（２０ｗｔ％ナフィオンバイン
ダー、デュポン社製）５ｇ及び水５ｇを加え、これらを分散機にて攪拌混合することによ
り、アノード触媒層形成用ペースト組成物を調製した。
【００６９】
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　次に、該ペースト組成物をポリエステルフィルム（東レ製、Ｘ４４、厚さ２５μｍ）に
触媒層乾燥後の白金ルテニウム重量が３．０ｍｇ／ｃｍ2となるように塗工し、アノード
触媒層－電解質膜積層体製造用転写シートを作製した。
【００７０】
　(2) カソード触媒層－電解質膜積層体製造用転写シート
上記実施例１の(2)で得られたカソード触媒層－電解質膜積層体製造用転写シートを使用
した。
【００７１】
　(3) 触媒層－電解質膜積層体
　高分子電解質膜（ナフィオン１１７、デュポン社製）を５０×５０ｍｍに切断後、電解
質膜の片面に面積５ｃｍ2の正方形に切断した上記実施例３(1)で製造したアノード触媒層
－電解質膜積層体製造用転写シート、他面に面積５ｃｍ2の正方形に切断した上記実施例
１(2)で製造したカソード触媒層－電解質膜積層体製造用転写シートを、各々が対面する
ように配置し、１３５℃、２．３ＭＰａ、１５０秒の条件で熱プレスすることにより、電
解質の一方面上にアノード触媒層を形成し、他方面上にカソード触媒層を形成して、本発
明の触媒層－電解質膜積層体を作製した。この時の層構造は、触媒層／電解質膜／触媒層
である。
【００７２】
　比較例１
　(1) アノード触媒層－電解質膜積層体製造用転写シート
　白金ルテニウムブラック（白金含有量：６１．２ｗｔ％、ルテニウム含有量：３１．８
ｗｔ％）２．０ｇに、１－ブタノール５ｇ、３－ブタノール５ｇ、フッ素樹脂（２０ｗｔ
％ナフィオンバインダー、デュポン社製）５ｇ及び水５ｇを加え、これらを分散機にて攪
拌混合することにより、アノード触媒層形成用ペースト組成物を調製した。
【００７３】
　次に、該ペースト組成物をポリエステルフィルム（東レ製、Ｘ４４、厚さ２５μｍ）に
触媒層乾燥後の白金ルテニウム重量が３．０ｍｇ／ｃｍ2となるように塗工し、アノード
触媒層－電解質膜積層体製造用転写シートを作製した。
【００７４】
　(2) カソード触媒層－電解質膜積層体製造用転写シート
　上記実施例１の(2)で得られたカソード触媒層－電解質膜積層体製造用転写シートを使
用した。
【００７５】
　(3) 触媒層－電解質膜積層体
　高分子電解質膜（ナフィオン１１７、デュポン社製）を５０×５０ｍｍに切断後、電解
質膜の片面に面積５ｃｍ2の正方形に切断した上記比較例１(1)で製造したアノード触媒層
－電解質膜積層体製造用転写シート、他面に面積５ｃｍ2の正方形に切断した上記実施例
１(2)で製造したカソード触媒層－電解質膜積層体製造用転写シートを、各々が対面する
ように配置し、１３５℃、２．３ＭＰａ、１５０秒の条件で熱プレスすることにより、電
解質の一方面上にアノード触媒層を形成し、他方面上にカソード触媒層を形成して、比較
のための触媒層－電解質膜積層体を作製した。この時の層構造は、触媒層／電解質膜／触
媒層である。
【００７６】
　実施例１～３で得られた触媒層－電解質膜積層体の触媒層表面顕微鏡写真及び触媒層－
電解質膜積層体の断面の顕微鏡写真から、アノード極側の触媒層のクラックは低減してお
り、さらに緻密に触媒層が形成されていることが確認できた。一方、比較例１で得られた
触媒層－電解質膜積層体の触媒表面顕微鏡写真及び触媒層－電解質膜積層体の断面の顕微
鏡写真から、アノード極側の触媒層のクラックが多く、さらに触媒層が緻密に形成されて
いないことが確認された。
【００７７】
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　性能評価試験
　実施例１～３及び比較例１で得られた触媒層－電解質膜積層体を各々燃料電池セルに組
み込み、それぞれの開回路電圧（ＯＣＶ）及び最大出力密度（Ｐmax）を測定した。この
時の測定条件は、セル温度５０℃、１Ｍメタノールである。
【００７８】
　その結果、実施例１で得られた触媒層－電解質膜積層体を組み入れた燃料電池セルの開
回路電圧（ＯＣＶ）は０．６６０Ｖであり、最大出力密度（Ｐmax）は４７．２ｍＷ／ｃ
ｍ2であった。実施例２では、開回路電圧（ＯＣＶ）は０．６６１Ｖであり、最大出力密
度（Ｐｍａｘ）は４７．２ｍＷ／ｃｍ2、実施例３では、開回路電圧（ＯＣＶ）は０．６
６２Ｖであり、最大出力密度（Ｐmax）は４６．０ｍＷ／ｃｍ2であった。一方、比較例１
で得られた触媒層－電解質膜積層体を組み入れた燃料電池セルの開回路電圧（ＯＣＶ）は
０．６４２Ｖであり、最大出力密度（Ｐmax）は４１．８ｍＷ／ｃｍ2であった。
【００７９】
　上記試験結果から、本発明の触媒層を有する固体高分子型燃料電池は、優れた電池性能
を有していることが明らかである。
【図面の簡単な説明】
【００８０】
【図１】図１は、実施例１で得られた触媒層－電解質膜積層体の触媒層表面を示す顕微鏡
写真（倍率：５０倍）である。
【図２】図２は、比較例１で得られた触媒層－電解質膜積層体の触媒層表面を示す顕微鏡
写真（倍率：５０倍）である。

【図１】

【図２】
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