
JP 2014-508376 A 2014.4.3

(57)【要約】
　少なくとも１つの電子伝導層と、イオン伝導層とを含
む燃料電池要素が本明細書に開示される。燃料電池要素
は、チューブ型の断面または別の形状の閉じた形の断面
を有することができる。セルチューブを形成する燃料電
池要素のアセンブリおよびそのような燃料電池要素また
はセルチューブのスタックもまた開示される。燃料電池
要素、またはセルチューブ、またはこれらのスタックは
、電気分解装置としても使用され得る。このような燃料
電池要素、セルチューブおよびこれらのスタックを製作
する方法、ならびにこれらを使用する方法がさらに開示
される。
【選択図】図５Ｂ
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　内側電子伝導層と、外側電子伝導層と、電子絶縁層と、イオン伝導層とを備えるチュー
ブ型セル要素。
【請求項２】
　内側集電体層および外側集電体層のうちの少なくとも１つをさらに備える、請求項１に
記載のチューブ型セル要素。
【請求項３】
　チューブ型燃料電池または電気分解セルである、請求項１または２に記載のチューブ型
セル要素。
【請求項４】
　前記内側電子伝導層、前記外側電子伝導層、イオン伝導層、前記内側集電体層、および
前記外側集電体層のうちの少なくとも１つが、らせんに巻回されてチューブ構造を形成す
る材料のシートを含む、請求項１に記載のチューブ型セル要素。
【請求項５】
　前記内側電子伝導層および前記外側電子伝導層のうちの少なくとも１つが、固体非多孔
性材料の不完全な層を備え、前記不完全な層がワイヤを含む、請求項１に記載のチューブ
型セル要素。
【請求項６】
　前記内側電子伝導層および前記外側電子伝導層のうちの少なくとも１つが、多孔性材料
を含む、請求項１に記載のチューブ型セル要素。
【請求項７】
　前記多孔性材料が、マクロ多孔性または微小孔性である、請求項６に記載のチューブ型
セル要素。
【請求項８】
　前記内側電子伝導層、前記外側電子伝導層、前記内側集電体層、および前記外側集電体
層のうちの少なくとも１つが、炭素、ステンレス鋼、チタン、ニッケル、銅、スズ、また
はこれらの合金から選択される少なくとも１つの材料を含む、請求項１に記載のチューブ
型セル要素。
【請求項９】
　前記内側電子伝導層および前記外側電子伝導層のうちの少なくとも１つが、炭素フィラ
メントの織物状材料を含む、請求項１に記載のチューブ型セル要素。
【請求項１０】
　前記イオン伝導層が、電子絶縁層を備える、請求項１に記載のチューブ型セル要素。
【請求項１１】
　前記電子絶縁層が、多孔性材料を備え、前記電子絶縁層が、前記電子絶縁層の異なる側
にある第１の作用物質と第２の作用物質とが、過度に相互に混合するのを阻止可能である
、請求項１０に記載のチューブ型セル要素。
【請求項１２】
　前記第１の作用物質および前記第２の作用物質のうちの少なくとも１つが、液体、蒸気
または気体を含む、請求項１１に記載のチューブ型セル要素。
【請求項１３】
　前記第１の作用物質または前記第２の作用物質が、メタノール液体、または、水素、メ
タノール、酸素および空気から選択される一種類の気体もしくは蒸気を含む、請求項１２
に記載のチューブ型セル要素。
【請求項１４】
　前記イオン伝導層が、無機イオン交換材料または有機ポリマーイオン交換材料を含む、
請求項１０または１１に記載のチューブ型セル要素。
【請求項１５】
　前記イオン伝導層が、ケイ酸塩材料、アルミノケイ酸塩、金属酸化物、セラミック材料
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、マクロ多孔性ポリマー、イオン交換ポリマーから選択される少なくとも１つの材料を含
む、請求項１４に記載のチューブ型セル要素。
【請求項１６】
　前記イオン伝導層が、前記電子絶縁層の細孔内に堆積されるイオン交換材料を含む、請
求項１１に記載のチューブ型セル要素。
【請求項１７】
　前記電子絶縁層が、多孔性セラミック層または多孔性粘土層を備える、請求項１６に記
載のチューブ型セル要素。
【請求項１８】
　前記イオン伝導層が、前記内側電子伝導層を備えるチューブ構造の周囲にイオン伝導材
料のシートを巻き付けることにより形成され、前記イオン伝導シートの隣接する巻き付け
部分が少なくとも部分的に互いに重なるように配置されて、オーバーラップ領域を形成す
る、請求項１に記載のチューブ型セル要素。
【請求項１９】
　触媒を含む、請求項１に記載のチューブ型セル要素。
【請求項２０】
　前記触媒が、前記導電層、前記内側電子伝導層、および前記外側電子伝導層のうちの少
なくとも１つの上に堆積される、請求項１９に記載のチューブ型セル要素。
【請求項２１】
　前記触媒が、前記イオン伝導層と接触する、請求項１９に記載のチューブ型セル要素。
【請求項２２】
　前記触媒が、白金またはルテニウムを含む、請求項１９に記載のチューブ型セル要素。
【請求項２３】
　前記内側集電体層が、第１の突出部を備え、前記第１の突出部が前記内側電子伝導層に
貫入する、請求項２に記載のチューブ型セル要素。
【請求項２４】
　前記外側集電体層が、第２の突出部を備え、前記第２の突出部が前記外側電子伝導層に
貫入する、請求項２または２３に記載のチューブ型セル要素。
【請求項２５】
　請求項１～２４のいずれか一項に記載の多数のチューブ型セル要素を備えるセルチュー
ブであって、前記チューブ型セル要素が、端部と端部とを電気的に接続して組み立てられ
、前記多数のチューブ型セル要素のアセンブリが、外殻側と内腔側とを有するチューブ型
構造を形成し、前記セルチューブの前記外殻側の第１の作用物質が、前記セルチューブの
前記内腔側の第２の作用物質と混合するのを実質的に阻止可能である、セルチューブ。
【請求項２６】
　前記第１の作用物質および前記第２の作用物質のうちの少なくとも１つが、液体、蒸気
または気体を含む、請求項２５に記載のセルチューブ。
【請求項２７】
　前記第１の作用物質または前記第２の作用物質が、メタノール液体、または、水素、酸
素、メタノール、および空気から選択される一種類の気体もしくは蒸気を含む、請求項２
６に記載のセルチューブ。
【請求項２８】
　前記電気的接続が、直列接続および並列接続から選択される少なくとも１つの接続を有
する、請求項２５に記載のセルチューブ。
【請求項２９】
　前記電気的接続が、少なくとも１つの直列接続を備え、１つのチューブ型セル要素のア
ノードを隣接するチューブ型セル要素のカソードに接続する、請求項２８に記載のセルチ
ューブ。
【請求項３０】
　前記電気的接続が、導電性接続部材を備える、請求項２５に記載のセルチューブ。
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【請求項３１】
　少なくとも１つの電子絶縁封止部材をさらに備え、前記少なくとも１つの電子絶縁封止
部材が、少なくとも２つの面を有し、一方の面が、前記導電性接続部材とともに封止を形
成し、他方の面が、前記チューブ型セル要素の前記イオン伝導層とともに封止を形成する
、請求項３０に記載のセルチューブ。
【請求項３２】
　請求項２５に記載の前記セルチューブを複数備えるスタックであって、前記複数のセル
チューブの端部は、少なくとも第１の封止プレート内に封止され、前記第１の封止プレー
トが前記スタックを第１の部分と第２の部分とに分割し、前記セルチューブの前記外殻側
が前記第１の部分に開放され、前記セルチューブの前記内腔側が前記第２の部分に開放さ
れる、スタック。
【請求項３３】
　前記セルチューブが互いに略平行に配置される、請求項３２に記載のスタック。
【請求項３４】
　１つまたは複数の冷却管をさらに備える、請求項３２に記載のスタック。
【請求項３５】
　前記１つまたは複数の冷却管の端部が、少なくとも第２の封止プレート内に封止され、
前記第１の封止プレートおよび前記第２の封止プレートが、前記スタックを第１の部分、
第２の部分、および第３の部分に分割し、前記冷却管の内腔側が前記第３の部分に開放さ
れる、請求項３４に記載のスタック。
【請求項３６】
　前記スタックが、２つ以上の冷却管を備え、前記冷却管が、互いに略平行に配置される
、請求項３５に記載のスタック。
【請求項３７】
　前記１つまたは複数の冷却管の壁部の少なくとも一部が、冷却媒体を前記１つまたは複
数の冷却管の内腔側から排出させて、前記１つまたは複数の冷却管の外側を濡らすように
する、請求項３５に記載のスタック。
【請求項３８】
　前記冷却媒体が液体の水を含む、請求項３７に記載のスタック。
【請求項３９】
　前記複数のセルチューブが、チューブ型燃料電池要素を備える、請求項３２に記載のス
タック。
【請求項４０】
　前記複数のセルチューブが、チューブ型電気分解セル要素を備える、請求項３２に記載
のスタック。
【請求項４１】
　前記セルチューブの前記内腔側および前記セルチューブの前記外殻側のうちの少なくと
も１つが、液体の水で満たされる、請求項４０に記載のスタック。
【請求項４２】
　前記セルチューブの前記内腔側および前記セルチューブの前記外殻側の両方が、液体の
水で満たされる、請求項４０に記載のスタック。
【請求項４３】
　請求項１に記載のチューブ型セル要素を製造する方法であって、
　内側電子伝導層を形成するために第１の電子伝導材料を用いてチューブ構造を形成する
ステップと、
　前記内側電子伝導層を備える前記チューブ構造の周囲にイオン伝導材料のシートを巻き
付けるステップと、
　外側電子伝導層を形成するために第２の電子伝導材料を巻回するステップとを備える、
方法。
【請求項４４】
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　前記イオン伝導シートの隣接する巻き付け部分を少なくとも部分的に互いに重なるよう
に配置させて、オーバーラップ領域を形成し、前記方法が、オーバーラップ領域に熱封止
または接着封止を加えるステップを備える、請求項４３に記載の方法。
【請求項４５】
　請求項２５に記載のセルチューブを製造する方法。
【請求項４６】
　請求項３２に記載のスタックを製造する方法。
【請求項４７】
　請求項３２に記載のスタックを使用する方法であって、
　第１の作用物質を前記第１の部分に提供するステップであって、前記第１の作用物質が
前記セルチューブの外殻側に入るステップと、
　第２の作用物質を前記第２の部分に提供するステップであって、前記第２の作用物質が
前記セルチューブの内腔側に入るステップとを備える、方法。
【請求項４８】
　前記スタックから熱を除去するステップを備える、請求項４７に記載の方法。
【請求項４９】
　前記熱を除去するステップが、前記スタックに入る前、または前記セルチューブに入る
前に、前記第１の作用物質または前記第２の作用物質のうちの少なくとも１つに冷却媒体
の液滴の微細な噴霧を導入するステップを備える、請求項４８に記載の方法。
【請求項５０】
　前記熱を除去するステップが、前記スタックに入る前、または前記セルチューブに入る
前に、前記第１の作用物質および前記第２の作用物質のうちの少なくとも一方の気泡を冷
却媒体に通過させるステップを備える、請求項４８に記載の方法。
【請求項５１】
　前記スタックが、１つまたは複数の冷却管を備え、前記熱を除去するステップが、冷却
媒体を前記１つまたは複数の冷却管内に流すステップを備える、請求項４８に記載の方法
。
【請求項５２】
　前記１つまたは複数の冷却管の壁部の少なくとも一部が、冷却媒体を前記１つまたは複
数の冷却管の内腔側から排出させて、前記１つまたは複数の冷却管の外側を濡らし、前記
熱を除去するステップが、前記スタックを通過する間、前記第１の作用物質および前記第
２の作用物質のうちの少なくとも１つに前記冷却媒体の液滴を導入するステップを備える
、請求項４９に記載の方法。
【請求項５３】
　前記冷却媒体が液体の水を含む、請求項４９～５２のいずれか一項に記載の方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　燃料電池は、燃焼に比べ、化学エネルギーを電気エネルギーに変換するためのより効率
的な方法を提供することができる。また、水素燃料電池は、廃棄物が水であるため、二酸
化炭素および他の有害燃焼生成物の両方、またはいずれか一方よりも、地球温暖化への影
響が少ないクリーンな代替手段をさらに提供することができる。燃料としての水素は、代
替エネルギー技術による効率的な生成にも適しており、また、有用で可動性の可能性があ
るエネルギー貯蔵媒体を提供する。これらの理由により、高い性能および効率の両方、い
ずれか一方を有する低コストの水素燃料電池を製造することに大きな関心が寄せられてい
る。燃料電池は、リモート発電またはバックアップ発電などの固定式の用途向けとするこ
とができ、あるいは、またはさらに、燃料電池は、乗用車やトラックの燃焼エンジンを交
換するなどの可動式の用途向けとすることもできる。
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
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【０００２】
　再生可能資源などの断続的な資源によって生成される電気が、例えば、燃料電池におい
て、後で使用するために水素と酸素として貯蔵して、必要時に電気を発生させることがで
きるように、低コストかつ効率的な燃料電池のみでなく、低コストかつ効率的な水電気分
解装置が求められている。
【課題を解決するための手段】
【０００３】
　本明細書に開示された本発明の実施形態は、チューブ型セル要素、セルチューブおよび
そのスタックの設計に関する。チューブ型セル要素は、チューブ型電気分解セル要素のチ
ューブ型燃料電池要素を含むことができる。本発明の実施形態は、主として、ＰＥＭ形燃
料電池を用いて説明する。これは、説明のみを目的としたものであり、本開示の範囲を限
定することを意図するものではない。本明細書に開示された実施形態は、固体酸化物形燃
料電池（ＳＯＦＣ）などのその他のタイプの燃料電池または電気分解セルに同様に適用可
能である。
【０００４】
　本発明の一部の実施形態は、内側電子伝導層と、外側電子伝導層と、電子絶縁層と、イ
オン伝導層とを備えるチューブ型セル要素を含む。チューブ型セル要素は、内側集電体層
および外側集電体層のうちの少なくとも１つをさらに含むことができる。チューブ型セル
要素は、チューブ型燃料電池または電気分解セルとすることができる。内側電子伝導層、
外側電子伝導層、イオン伝導層、内側集電体層、および外側集電体層のうちの少なくとも
１つは、らせんに巻回されてチューブ構造を形成する材料のシートを含むことができる。
内側電子伝導層および外側電子伝導層のうちの少なくとも１つは、固体非多孔性材料の不
完全な層を含むことができ、不完全な層はワイヤを含むことができる。内側電子伝導層お
よび外側電子伝導層のうちの少なくとも１つは、多孔性材料を含むことができる。多孔性
材料は、マクロ多孔性とすることも、微小孔性とすることもできる。内側電子伝導層、外
側電子伝導層、内側集電体層、および外側集電体層のうちの少なくとも１つは、炭素、ス
テンレス鋼、チタン、ニッケル、銅、スズおよびその他の金属、またはこれらの合金から
選択される少なくとも１つの材料を含むことができるが、これらに限定されない。
【０００５】
　単なる例示であるが、内側電子伝導層および外側電子伝導層のうちの少なくとも１つは
、炭素フィラメントの織物状材料を含むことができる。イオン伝導層は、電子絶縁層を含
むことができる。イオン伝導層は、多孔性材料を含むことができる。電子絶縁層は、電子
絶縁層の異なる側にある第１の作用物質と第２の作用物質とが、過度に相互に混合するの
を阻止可能である。第１の作用物質および第２の作用物質のうちの少なくとも１つは、液
体、蒸気または気体を含むことができる。第１の作用物質または第２の作用物質は、メタ
ノールなどの液体、または、例えば水素、酸素、メタノール蒸気および空気などから選択
される気体もしくは蒸気を含むことができる。イオン伝導層は、無機イオン交換材料また
は有機ポリマーイオン交換材料を含むことができる。
【０００６】
　単なる例示であるが、イオン伝導層は、例えば、ケイ酸塩材料、アルミノケイ酸塩、金
属酸化物、セラミック材料、マクロ多孔性ポリマー、イオン交換ポリマーなどを含むこと
ができる。例えば、イオン伝導層は、ゼオライトまたはＮａｆｉｏｎ（登録商標）を含む
ことができる。イオン伝導層は、電子絶縁層の細孔内に堆積されるイオン交換材料を含む
ことができる。電子絶縁層は、多孔性セラミック層または多孔性粘土層を含むことができ
る。イオン伝導層は、内側電子伝導層を備えるチューブ構造の周囲にイオン伝導材料のシ
ートを巻き付けることにより形成させることができ、イオン伝導シートの隣接する巻き付
け部分が少なくとも部分的に互いに重なるように配置させて、オーバーラップ領域を形成
できる。チューブ型セル要素は、触媒を含むことができる。触媒は、導電層、内側電子伝
導層、および外側電子伝導層のうちの少なくとも１つの上に堆積させることができる。触
媒は、イオン伝導層と接触することができる。
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【０００７】
　単なる例示であるが、触媒は、白金およびルテニウムの両方、またはいずれか一方を含
むことができる。内側集電体層は、少なくとも１つの第１の突出部を含むことができ、少
なくとも１つの第１の突出部が内側電子伝導層に貫入することができる。外側集電体層は
、少なくとも１つの第２の突出部を含むことができ、少なくとも１つの第２の突出部が外
側電子伝導層に貫入することができる。
【０００８】
　本明細書に開示された本発明の一部の実施形態は、本明細書に記載されたチューブ型セ
ル要素を非常に多数含むセルチューブを含む。チューブ型セル要素は、端部と端部とを電
気的に接続して組み立てることができる。非常に多数のチューブ型セル要素のアセンブリ
は、外殻側と内腔側とを有するチューブ型構造を形成することができ、セルチューブの外
殻側の第１の作用物質がセルチューブの内腔側の第２の作用物質と混合するのを実質的に
阻止可能である。第１の作用物質および第２の作用物質のうちの少なくとも１つは、液体
、蒸気または気体を含むことができる。第１の作用物質または第２の作用物質は、メタノ
ールなどの液体、または気体、または例えば水素、メタノール蒸気、酸素および空気など
から選択される蒸気を含むことができる。電気的接続は、直列接続および並列接続、また
はこれらの組み合わせから選択される少なくとも１つの接続を含むことができる。電気的
接続は、少なくとも１つの直列接続を含むことができ、１つのチューブ型セル要素のアノ
ードを隣接するチューブ型セル要素のカソードに接続することができる。電気的接続は、
導電性接続部材を含むことができる。セルチューブは、少なくとも１つの電子絶縁封止部
材をさらに含むことができ、少なくとも１つの電子絶縁封止部材が、少なくとも２つの面
を含むことができ、一方の面が、導電性接続部材とともに封止を形成することができ、他
方の面が、チューブ型セル要素のイオン伝導層とともに封止を形成することができる。
【０００９】
　本発明の一部の実施形態は、本明細書に開示されたような複数のセルチューブを含むス
タックを含む。複数のセルチューブの端部は、少なくとも第１の封止プレート内に封止さ
せることができる。第１の封止プレートは、少なくとも第１の部分と第２の部分にスタッ
クを分割することができる。セルチューブの外殻側は、第１の部分に開放することができ
、セルチューブの内腔側は、第２の部分に開放することができる。セルチューブは互いに
略平行に配置させることができる。スタックは、１つまたは２つ以上の冷却管をさらに含
むことができる。１つまたは２つ以上の冷却管の端部は、第１の封止プレートおよび第２
の封止プレート内に封止させることができ、第１の封止プレートおよび第２の封止プレー
トがスタックを第１の部分、第２の部分、および第３の部分に分割することができ、冷却
管の内腔側を第３の部分に開放することができる。スタックは、２つ以上の冷却管を含む
ことができ、冷却管を互いに略平行に配置させることができる。一部の実施形態では、１
つまたは２つ以上の冷却管の壁部の一部は、冷却媒体を１つまたは２つ以上の冷却管の内
腔側から排出させて、１つまたは２つ以上の冷却管の外側を濡らすことができるようにす
る。冷却媒体は、液体の水を含むことができる。複数のセルチューブは、１つまたは２つ
以上のチューブ型燃料電池要素を含むことができる。複数のセルチューブは、１つまたは
２つ以上のチューブ型電気分解セル要素を含むことができる。例えば、スタックが複数の
電気分解セル要素を含み、電気分解装置として使用される際、セルチューブの内腔側およ
びセルチューブの外殻側のうちの少なくとも１つ、または両方は、液体の水に浸すことが
できる。一部の実施形態では、スタックは、複数のチューブ型セル要素を含み（例えば、
チューブ型燃料電池要素またはチューブ型電気分解要素）、スタックに充填される前にチ
ューブ型セル要素をセルチューブに予め組み立てない。一部の実施形態では、チューブ型
セル要素の内腔側は、スタックがセルチューブを含む際、本明細書の他の場所で説明した
実施形態におけるセルチューブの内腔側に対応し、他方、チューブ型セル要素の外殻側は
、セルチューブの外殻側に対応する。
【００１０】
　本発明の一部の実施形態は、本明細書に記載されたチューブ型セル要素を製造する方法
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を含む。本方法は、内側電子伝導層を形成するために第１の電子伝導材料を用いてチュー
ブ構造を形成するステップと、内側電子伝導層を備えるチューブ構造の周囲にイオン伝導
材料のシートを巻き付けるステップと、外側電子伝導層を形成するために第２の電子伝導
材料を巻回するステップとを含むことができる。イオン伝導シートの隣接する巻き付け部
分が少なくとも部分的に互いに重なるように配置させて、オーバーラップ領域を形成でき
、本方法が、熱封止または接着封止をオーバーラップ領域に加えるステップを含むことが
できる。
【００１１】
　本発明の一部の実施形態は、本明細書に記載されたセルチューブを製造する方法を含む
。
【００１２】
　本発明の一部の実施形態は、本明細書に記載されたスタックを製造する方法を含む。
【００１３】
　本発明の一部の実施形態は、チューブ型セル要素またはセルチューブを含むスタックを
使用する方法を含む。単なる説明の目的であるが、本方法は、スタックがセルチューブを
含む実施形態に基づいて記載されている。本方法は、第１の作用物質を第１の部分に提供
するステップであって、第１の作用物質がセルチューブの外殻側に入ることができるステ
ップと、第２の作用物質を第２の部分に提供するステップであって、第２の作用物質がセ
ルチューブの内腔側に入ることができるステップとを含むことができる。本方法は、スタ
ックから熱を除去するステップを含むことができる。熱の除去は、スタックに入る前、ま
たはセルチューブに入る前に、第１の作用物質または第２の作用物質のうちの少なくとも
１つに冷却媒体の液滴の微細な噴霧を導入することを含むことができる。熱の除去は、ス
タックに入る前、またはセルチューブに入る前に、第１の作用物質および第２の作用物質
のうちの少なくとも一方の気泡を冷却媒体を通過させることを含むことができる。スタッ
クが１つまたは２つ以上の冷却管を含む際、熱の除去は、冷却媒体を１つまたは２つ以上
の冷却管内に流すことを含むことができる。１つまたは２つ以上の冷却管の壁部の少なく
とも一部が、冷却媒体を１つまたは２つ以上の冷却管の内腔側から排出させて、１つまた
は２つ以上の冷却管の外側を濡らすことができるようにする場合、熱の除去は、スタック
を通過する間、第１の作用物質および第２の作用物質のうちの少なくとも１つに冷却媒体
の液滴を導入することを含むことができる。冷却媒体は、液体の水を含むことができる。
【図面の簡単な説明】
【００１４】
【図１】例示的なチューブ型セル要素の断面図である。
【図２】燃料電池要素の相互接続の例示的な実施形態を示す図である。
【図３】燃料電池要素の相互接続の例示的な実施形態を示す図である。
【図４Ａ】一部の例示的な実施形態において使用され得る、複数のチューブ型セル要素を
含むセルチューブを作製するステップを示す図である。
【図４Ｂ】一部の例示的な実施形態において使用され得る、複数のチューブ型セル要素を
含むセルチューブを作製するステップを示す図である。
【図４Ｃ】一部の例示的な実施形態において使用され得る、複数のチューブ型セル要素を
含むセルチューブを作製するステップを示す図である。
【図４Ｄ】一部の例示的な実施形態において使用され得る、複数のチューブ型セル要素を
含むセルチューブを作製するステップを示す図である。
【図４Ｅ】一部の例示的な実施形態において使用され得る、複数のチューブ型セル要素を
含むセルチューブを作製するステップを示す図である。
【図４Ｆ】一部の例示的な実施形態において使用され得る、複数のチューブ型セル要素を
含むセルチューブを作製するステップを示す図である。
【図５Ａ】別の例示的な実施形態において使用され得る、チューブ型セル要素と複数のチ
ューブ型セル要素を含むセルチューブとを作製するステップを示す図である。
【図５Ｂ】別の例示的な実施形態において使用され得る、チューブ型セル要素と複数のチ
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ューブ型セル要素を含むセルチューブとを作製するステップを示す図である。
【図５Ｃ】別の例示的な実施形態において使用され得る、チューブ型セル要素と複数のチ
ューブ型セル要素を含むセルチューブとを作製するステップを示す図である。
【図５Ｄ】別の例示的な実施形態において使用され得る、チューブ型セル要素と複数のチ
ューブ型セル要素を含むセルチューブとを作製するステップを示す図である。
【図６】スタックを形成し、チューブ型セル要素を直列または並列に接続するための例示
的な方法を示す図である。
【図７】冷却管および加湿管の両方、またはいずれか一方を含むスタックを形成するため
の別の例示的な方法を示す図である。
【図８】冷却管および加湿管の両方、またはいずれか一方を含むスタックを形成するため
の別の例示的な方法を示す図である。
【図９】実施例１により作製された燃料電池要素の電流密度に対する電圧を示すグラフで
ある。
【図１０】実施例２により作製された燃料電池要素の電流密度に対する電圧を示すグラフ
である。
【発明を実施するための形態】
【００１５】
　水素燃料電池には、アルカリ形燃料電池、リン酸形燃料電池、固体酸化物形燃料電池、
およびプロトン交換膜（ＰＥＭ）燃料電池の４つの基本的なタイプが存在する。また、水
素ではなく、燃料供給材料としてメタノールを使用する燃料電池がある。本発明の実施形
態は、燃料供給材料として水素を使用する燃料電池に関して主に説明されているが、本明
細書に記載された種々の実施形態は、メタノールまたはその他の燃料供給材料を使用する
燃料電池にも同様に適用できることを理解されたい。燃料電池の種類は、燃料（例えば、
水素またはメタノール）半電池と酸素半電池との間の選択的イオンブリッジを形成するた
めに用いられる方法によって区別される。アルカリ形燃料電池はアルカリ塩を用い、リン
酸形はリン酸を用い、固体酸化物形は金属酸化物セラミック膜を用い、およびＰＥＭ形は
従来陽イオン交換ポリマーの膜を用いる。これらの層の機能は、電池電極間で水酸化物イ
オン（ＯＨ－）、酸素イオン（Ｏ２－）またはプロトン（Ｈ＋）のいずれかを選択的に輸
送させながら、燃料と酸素との混合に対するバリアとして機能することである。今日では
、ＰＥＭ形は、例えば、可動式の用途向け燃料電池のための最も人気のある候補である。
【００１６】
　使用される接合の種類に関係なく、燃料電池構造の大半はプレートアンドフレーム設計
に基づいており、接合部および電極の材料の連続するシートが挟み込まれ、その挟み込ま
れたものに組み込まれる導入ガスおよび廃ガスの流路と一緒に封止される。
【００１７】
　この設計は、いくつかの制限や困難を提示することがある。平坦なプレートアンドフレ
ーム設計では、所与の体積で組み込ませることができる電極の領域は、平坦な幾何学的形
状および流路層の必要性によって制限される。部分的にこの制限が理由で、ガス流路は非
常に小さくなる傾向があり、システムを通してのかなりの圧力降下と生成水による流路閉
塞とを引き起こす。この圧力降下を克服するために、システムのコストと複雑さに加え、
導入ガスは、加圧され、セルスタックを通して注ぎ込む必要があることがある。プレート
アンドフレームスタック設計のさらなる難しさは、ガスの漏れを防ぐために含まれる多数
の封止であり得るが、これは、導入ガスを加圧する必要性によって悪化させることがある
問題である。これは、流路を作成するプラスチックプレートなどのプラスチックの要素が
コストと重量の検討により使用される際に、特別な問題となることがある。これらのプラ
スチックの要素は、プレート間の封止を維持するためにスタック圧縮下に保たれる際に、
徐々に低温の流れの影響を受けることがよくある。この低温の流は、漏れを引き起こす傾
向がある。
【００１８】
　プレートアンドフレーム設計の注目すべき例外は、Ｓｉｅｍｅｎｓ－Ｗｅｓｔｉｎｇｈ
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ｏｕｓｅ製のチューブ型の固体酸化物形燃料電池である。この設計は、固定式の用途向け
のみであり、端部を閉じた状態のセラミックチューブのアセンブリを含むことができ、空
気をセラミックチューブの中心へ、燃料を外側へ供給させることができる。１つの電極を
固体酸化物セラミックチューブの内側に、また１つの電極を外側に形成することができ、
外側の電極およびセラミックチューブ内にその長さに沿って下方に延びるスロットを有し
て、１つのセラミックチューブの外側電極と、別のセラミックチューブの内側電極との間
に電気的接続を可能にし、ひいては直列接続を達成する。チューブ型構造は、比較的大き
くすることができ（一般に小型のもので、直径が２．２ｃｍで長さ１５０ｃｍ）、システ
ムは、セラミック中で十分なイオン伝導を可能とするためには、１０００℃近くで作動さ
せる必要がある。また、システムはセラミックチューブに基づいているため、比較的繊細
で、割れが発生する傾向があることがある。
【００１９】
　中空糸形燃料電池は、米国特許第５１９，５１４号、第５，９２８，８０８号および第
７，２２９，７１２号に開示されたものであるが、その各々は参照により本明細書に組み
込まれる。これらの電池は、細長い繊維を含むことができ、繊維は、繊維の端部を介して
直列または並列に接続させることができる。プレートアンドフレーム形燃料電池に比べて
、この構成の欠点として可能性があるのは、バイポーラプレートを有するプレートアンド
フレーム形燃料電池において、電池間の電気的接続は、バイポーラプレートであり得るた
め、電子の移動方向に対して、断面積が大きく、長さが短くなり得ることである。したが
って、これらの接続の電気抵抗は、非常に低いものになり得る。端部で接続するような中
空糸形燃料電池では、カソード内に流れ込み、アノードから出る電子は、繊維の長さに沿
って移動する必要がある。したがって、伝導経路は、より長くなることがあり、小さな断
面を有し、中空糸形燃料電池のスタック内の電気抵抗を高める。
【００２０】
　本発明の実施形態は、新規なチューブ型設計に関し、従来技術のこれらの欠点の少なく
とも一部を改善または克服することができる燃料電池（または電気分解セル）として使用
することができる。本発明の実施形態は、チューブ型セル要素の観点から説明されている
。用語「燃料電池要素」、「セル要素」、および「チューブ型セル要素」は、交換可能に
使用される。これは、説明のみを目的としたものであり、本開示の範囲を限定することを
意図するものではないことを理解されたい。セル要素は、円形以外の閉じた形の断面を有
することができる。例えば、セル要素は、正方形、長方形、楕円形、三角形、六角形など
の断面を有することができる。本明細書において用語「セルチューブ」または「燃料電池
チューブ」は、交換可能に使用され、その機能の代わりに、主としてその構造を指す。用
語「チューブ構造」は、主に閉じた形の断面を有する構造を指すのに用いられる。例えば
、チューブ構造は、円形、正方形、長方形、楕円形、三角形、六角形などの断面を有する
ことができる。異なるチューブ構造は、異なる構成層を含むことができる。
【００２１】
　再生可能なエネルギー源が化石燃料の代わりに使用される場合に解決すべき問題の一つ
は、エネルギー貯蔵の問題であり得る。再生可能なエネルギー源、例えば、太陽光、風力
エネルギーなどからの発電は、断続的であり得るため、発電能力が高いときに余剰電力を
保存して、発電能力が低いときに使用するための方法が必要とされる。これを達成する適
切な方法を見つけるために多くの試みがなされているが、これまで完全に満足のいくもの
はなかった。企図されてきた余剰電力を貯蔵するための潜在的なスキームは、余剰電力を
使用して水を水素と酸素に分解し、生成されたガスを別々に貯蔵し、必要なときに再結合
して電気エネルギーを生成することであり得る。燃料電池は、ガスを変換して電気に戻す
プロセスのための優れた候補であり、本明細書に開示された燃料電池は、この用途に非常
に適しているであろう。本明細書に記載されたセルの別の用途は、水を電気分解すること
により、電気を水素と酸素に変換することができる電気分解装置としての用途であり得る
。
【００２２】
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　本発明の一部の実施形態は、内側電子伝導層と、外側電子伝導層と、電子絶縁層と、イ
オン伝導層とを備えるチューブ型セル要素を含む。チューブ型セル要素は、内側集電体層
および外側集電体層のうちの少なくとも１つをさらに含むことができる。
【００２３】
　本明細書で使用するとき、「電子伝導層」は、層が電子の伝導性の高い材料を含むもの
をいう。本明細書で使用するとき、「電子絶縁層」は、電子の伝導性が低いか、無視でき
るものをいう。一部の実施形態では、電子絶縁層は、イオンに対する伝導性が高い。一部
の実施形態では、電子絶縁層またはそのプロトンは、イオンに対する伝導性が低い。電子
伝導層は、多孔性であってもよい。電子伝導層は、マクロ多孔性または微小孔性とするこ
とができる。単なる説明の目的であるが、本方法の一部の実施形態は、電子伝導層が、マ
クロ多孔性の電子伝導層を含むとして記載されている。これは、本開示の範囲を限定する
ことを意図するものではないことを理解されたい。
【００２４】
　マクロ多孔性電子伝導層の機能は、構造上の強度の付与と、電極としての動作もしくは
電極の支持もしくは燃料電池における集電体としての動作との両方、またはいずれか一方
を含むことができ、内側の層が一方の半電池電極を含み、外側の層が他方を含むことがで
きる。これらの電子伝導層のマクロ多孔性構造は、さらに、ガスを構造の奥底へのアクセ
スと、第１の作用物質と第２の作用物質と（例えば、水素、メタノール液体または蒸気、
空気および酸素）の反応生成物である水蒸気の排出との両方、またはいずれか一方を可能
にする。代替として、集電体として機能する独立した層があってもよい。このような実施
形態では、追加の層は、チューブ構造の内側およびチューブ管構造の外側の両方、または
いずれか一方に加えられる。これらの層は、有利なことに、比較的低い電子抵抗を有する
ことができ、ガスを通過させるように構成される。１つまたは２つ以上の集電体層はまた
、チューブ構造に構造上の強度を付与することができる。マクロ多孔性電子伝導層および
集電体層は、燃料電池環境において安定である材料で構成することができる。一部の実施
形態では、その環境は、材料が燃料電池のどの部分に存在するかによって異なることがあ
る。例えば、材料がかなりの程度まで酸素または空気に曝される場合、炭素、ステンレス
鋼、またはチタンなどの耐酸化性材料が好適である。しかしながら、材料が、使用される
際に水素などの還元剤に主に曝され、ひいては還元環境に曝される場合、それらはまた、
より低い耐酸化性を有するが、高い導電性のような改良されたその他の特性を有するその
他の材料から作ることができる。好適なその他の材料としては、炭素、ステンレス鋼、チ
タン、ニッケル、銅、スズ、およびその他の金属、またはこれらの合金を含む。単なる例
示であるが、マクロ多孔性電子伝導層は、孔を開けられたステンレスシートとすることが
でき、孔を開けることにより。ガスまたは液体の水が通過できるようにすることができる
。別の例として、マクロ多孔性電子伝導層は、銅またはニッケルを含む。集電体層は、内
側集電体層として使用される場合、チューブ構造を形成するように、また、外側集電体層
を形成する場合、既に形成されたチューブ構造の外側の周囲に、ワイヤもしくはワイヤメ
ッシュを巻回することによって形成することができる。一部の実施形態では、内側集電体
層は、孔開きステンレスシートから形成され、外側集電体層は、チューブ構造の外側の周
囲にワイヤを巻回することにより形成される。チューブ構造は、例えば、１つまたは２つ
以上のマクロ多孔性電子伝導層および少なくとも１つのイオン伝導層の両方、またはいず
れか一方を含むその他の構成層により形成することができる。チューブ構造の外側の周囲
にワイヤを巻回する場合、ガスが通過できるようにワイヤの間に十分な隙間が存在し得る
。一部の実施形態では、巻回されたワイヤもしくはワイヤメッシュまたは孔開きシート、
またはこれらの任意の組み合わせは、内側および外側の集電体層の両方として使用される
。
【００２５】
　一部の実施形態では、支持体は、チューブ構造の内腔の内に含まれて、内側集電体層ま
たはマクロ多孔性電子伝導層の支持を助ける。この支持体は、電子伝導性または電子的に
絶縁性の材料で作成することができ、ガスがチューブ構造の長さに沿って燃料電池用電極
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へ十分に到達できるように形成することができる。
【００２６】
　イオン伝導層は、「イオン交換層」とも呼ばれ、電子絶縁層を含むことができる。電子
絶縁層の機能は、内側および外側の電子伝導層の間の電気的短絡の防止を含むことができ
る。一部の実施形態では、イオン伝導層は、ＰＥＭを含む。イオン伝導層はＰＥＭ以外の
層を含むことができることを理解されたい。電子絶縁層はまた、ＰＥＭのための担体また
は支持構造の役割を果たすことができる、または、ＰＥＭを形成、もしくは、例えば、電
子絶縁層がイオン交換材料またはイオン伝導セラミックから作製される場合などに、その
他のイオン伝導材料そのものを形成することができる。さらに、電子絶縁層は、電子絶縁
層の異なる側にある第１の作用物質と第２の作用物質とが、過度に相互に混合するのを阻
止可能である。
【００２７】
　本明細書において開示された一部の実施形態によれば、ＰＥＭは、水素ガスおよび酸素
ガスの過剰な混合を防止するために細孔が十分に遮断されるように、電子絶縁層の細孔内
にイオン交換材料を堆積することにより形成される。あるいは、電子絶縁層自体も、ＰＥ
Ｍを形成することができる。例えば、イオン交換材料の予備形成膜は、内側マクロ多孔性
電子伝導層の周囲に巻き付けられて、電子絶縁層を形成することができる。
【００２８】
　例えば、白金、ルテニウムなどの触媒は、触媒の少なくとも一部が、ＰＥＭの境界と、
内側または外側電子伝導層のいずれか一方、またはその両方とに位置するように堆積させ
ることができる。触媒は、ＰＥＭ上に堆積させることができる、または、マクロ多孔性電
子伝導層上に堆積させることができる。両方の場合において、触媒は、マクロ多孔性電子
伝導層と電子的に接触してＰＥＭと接触するように、また、反応ガス（第１の作用物質ま
たは第２の作用物質）が触媒と接触することができるように配置させることができる。こ
の位置では、触媒は、ＰＥＭ／電極（電子伝導層）の境界に位置する。堆積された触媒は
自立することができるか、当技術分野で知られているように、粉末状炭素などの別の支持
体上に堆積させることができる。触媒が支持体上に堆積される場合、それは、ＰＥＭ上、
または、マクロ多孔性電子伝導層上に堆積される支持体である。触媒支持体を使用する場
合、触媒は、支持体がＰＥＭ上、または、マクロ多孔性電子伝導層上に堆積される前また
は後に、支持体上に堆積させることができる。一部の実施形態では、触媒は、触媒支持体
がＰＥＭ上、または、マクロ多孔性電子伝導層上に堆積される前に、触媒支持体上に堆積
される。
【００２９】
　本明細書に記載された本発明の一部の実施形態では、１つまたは２つ以上の予備成形層
を使用して、チューブ構造を形成できる。これらの実施形態では、チューブ構造を形成す
るようにらせんに巻回されている条片の形で予備形成層を有することが有利であり得る。
本開示において使用されるように、「らせん巻き」は、細長い形状の周囲に材料を巻き付
けることを意味し、材料は、その接線の角度が細長い形状の長軸に対してゼロ度より大き
いが、９０度ではないように巻き付けられる。１つまたは２つ以上の層をらせんに巻き付
けることができる。らせん巻きは、それが連続的または半連続的生産方法に役立ち、巻き
付けた層の張力が均等となるのを促進し、また、圧潰に耐えることができる強い構造につ
ながる可能性があることから、適している。燃料電池の層の間および中で均等で密接な接
触を維持して、境界にわたって電子またはイオンの効率的な移動を促進するために、巻き
付けた層では張力が均等であることが重要であり得る。この点において、チューブ構造の
外側の層が重要であり得る。例えば、外側の層がワイヤまたは孔開きの金属の条片をらせ
んに巻き付けることにより形成される集電体である場合、ワイヤまたは条片を巻き付ける
際にそれに比較的高い張力が加えられる可能性があり、比較的大きな半径方向の力がその
他の層にわたって加えられ、それらを圧縮し、電子またはイオンの移動を促進する結果と
なる。さらに、所与の体積で組み込ませることができる燃料電池の面積がチューブ構造の
半径に反比例することから、多くの場合、小半径のチューブ構造を形成することが望まし
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い。チューブ構造の周囲に巻き付けられたワイヤまたは条片により加えられる半径方向の
力は、フープ応力の増加とともに増加する。フープ応力は、ワイヤまたは条片の張力をそ
れが巻き付けられた半径で除したもので与えられる。一定の張力では、半径が小さいほど
、半径方向の力が大きくなる。このように、この方法を用いて外側の層またはその他の層
を形成することにより、層の圧縮の増加は、単位体積当たりの燃料電池面積の増加に対応
する。
【００３０】
　マクロ多孔性電子伝導層および追加の集電体層は、存在する場合には、それらを介して
ガスを通すことができる。したがって、巻き付けられたこれらの層は、それらがらせんに
巻き付けられている場合、互いに封止する必要はない。それに対して、ＰＥＭまたはその
他の電子絶縁層は、実質的にそれを横切るガスの通過を防止することができる。このよう
に、この層がらせんに巻き付けられる場合、隣接する巻き付け部分の間に封止が存在し得
る。ＰＥＭが、らせんに巻き付けられた、イオン交換ポリマー膜またはその他の比較的軟
らかい材料の条片から形成される場合、条片をしっかりと巻き付けて、隣接する巻き付け
部分がオーバーラップ区域（オーバーラップ領域）を有するようにすることは、封止を形
成するのに十分であり得る。これは、外側マクロ多孔性電子伝導層または集電体層がしっ
かりと巻き付けられて、内側の層を圧縮する場合、圧縮によりオーバーラップ区域が圧縮
されて、封止を促進することから、適切な方法であり得る。封止をさらに改善することが
望まれる場合、本開示の別の場所で説明したように、オーバーラップ区域におけるＰＥＭ
層は、適切な方法によって互いに封止することができる。一部の実施形態では、ＰＥＭ層
がらせんに巻き付けられる必要はなく、単に便利であるためであることを理解されたい。
ＰＥＭ層はまた、オーバーラップ継目（オーバーラップ領域）がチューブ構造の長軸に位
置合わせされる、または、ＰＥＭ層を継目なしのチューブ構造とし、チューブ構造が予備
成形されるか、もしくは、その場で成形されるかのいずれかとすることができるなど、そ
の他の様式で包むこともできる。
【００３１】
　一部の実施形態では、燃料電池が使用されている場合、水素ガスまたはその他の燃料の
液体もしくは蒸気は、電子伝導層のうちの１つの層内の細孔を介してＰＥＭ／電極境界で
触媒と接触させ、酸素（例えば、空気の形態で）は、他方のＰＥＭ／電極（電子伝導層）
境界でその電子伝導層内の細孔を介して触媒と接触させる。それぞれの境界で、水素また
はその他の燃料は、反応してプロトンおよび電子を形成することができ、酸素は、反応し
て電子を消費し水酸化物イオンを生成することができる。ＰＥＭの水素またはその他の燃
料の側に形成されたプロトンは、陽イオン交換材料（ＰＥＭ）を介して拡散し、水酸化物
イオンと組み合わせて、水および熱を形成することができる。これは、電極/集電体の表
面にわたって酸素、空気、または水を流して除去することができる。
【００３２】
　上記の構造は、本明細書に開示される本発明の一部の実施形態を形成する燃料電池要素
を記載する。一部の実施形態では、構造は、間に２つの電子伝導層およびイオン伝導層（
または電子絶縁層）を含む。一部の実施形態では、２つの電子伝導層の一方は、多孔性、
またはマクロ多孔性である。一部の実施形態では、電子伝導層は両方とも、多孔性、また
はマクロ多孔性である。電子絶縁層の一部の例示的な実施形態は、本明細書の他の場所に
記載されている。このような構造は、電気分解装置としても使用することができる。単な
る簡単化および利便性の目的であるが、用語「燃料電池要素」は、燃料電池もしくは電気
分解装置、または両方としての、その意図される使用に関係なく、構造を指して用いられ
る。一部の実施形態では、電子伝導層は、電極、または導体と呼ばれ、電子絶縁層は、絶
縁体と呼ばれる。一部の実施形態では、燃料電池要素は、別の集電体層を含まず、電子伝
導層は、集電体層として機能することができる。
【００３３】
　一部の実施形態は、燃料電池要素を構成および接続して、スタックを作成する方法に関
する。単なる簡単化および利便性の目的であるが、用語「スタック」は、互いに接続され
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た複数の燃料電池要素を指して用いられる。燃料電池要素間の接続は、直列、または並列
、またはこれらの組み合わせであり得る。スタックは、すべての燃料電池要素が燃料電池
として機能する、または、すべての燃料電池要素が電気分解装置として機能する、または
、１つまたは２つ以上の燃料電池要素が燃料電池として機能し、かつ、１つまたは２つ以
上の燃料電池要素が電気分解装置として機能する、として使用され得る。スタックは、１
つまたは２つ以上の燃料電池要素のサブグループを含むことができ、以下アセンブリと呼
ぶ。アセンブリ内で、燃料電池要素を互いに接続することができる。アセンブリ内での燃
料電池要素間の接続は、直列、または並列、またはそれらの組み合わせであり得る。スタ
ックのアセンブリを互いに接続することができる。スタック内のアセンブリ間の接続は、
直列、または並列、またはこれらの組み合わせであり得る。単なる例示であるが、スタッ
クは、６つのアセンブリを含むことができ、各アセンブリは、４つの燃料電池要素を直列
接続で含んで、セルチューブを形成することができる。スタックでは、３つのセルチュー
ブのグループを直列接続に、２つのグループを並列接続にすることができる。このような
構成の利点は、１つの燃料電池要素が故障した場合、スタックは依然として、少なくとも
、一部の能力で機能することができることである。さらなる利点には、修理または交換を
必要とするのは故障した燃料電池要素またはロッドを有するアセンブリのみであることか
ら、修理のしやすさを含む。さらなる利点には、便利なセットアップを含む。例えば、ア
センブリは、製造業者または供給業者が提供することができる。そして、スタックを組み
立てるためのアセンブリの接続を選択して、所望の出力（例えば、出力電圧、出力電流、
またはこれらの組み合わせ）を達成でき、また接続は、スタックが使用されようとしてい
るサイト上で仕上げることができる。スタックは、すべてのアセンブリが燃料電池として
機能する、または、すべてのアセンブリが電気分解装置として機能する、または、１つま
たは２つ以上のアセンブリが燃料電池として機能し、かつ、１つまたは２つ以上のアセン
ブリが電気分解装置として機能する、として使用され得る。一部の実施形態では、アセン
ブリは、セルチューブを含む。セルチューブは、多数の燃料電池要素を含むことができる
。燃料電池要素は、端部と端部とを電気的に接続して組み立てて、多数の燃料電池要素の
アセンブリが外殻側と内腔側とを備えるセルチューブを形成することができる。セルチュ
ーブの外殻側の第１の作用物質がセルチューブの内腔側の第２の作用物質と混合するのを
実質的に阻止可能である。
【００３４】
　スタックの望ましい特徴は、例えば、直列に接続された複数の燃料電池要素がもたらし
得るより高い出力電圧と、より低い内部抵抗と、低減または最小化された潜在的な封止の
問題とを含むことができる。さらなるスタックの望ましい特徴は、ガス流れのための比較
的大きい流路を含んで、スタックに供給するために必要な反応ガスの圧力を低減または最
小化することができ、また、流路が液体または固体で閉塞されて、ガスのアクセスを制限
する可能性を低減または最小化することができる。
【００３５】
　本発明の一部の実施形態は、セルチューブを含む。セルチューブは、本明細書に記載さ
れた多数の燃料電池要素を含むことができる。燃料電池要素は、端部と端部とを電気的に
接続して組み立てることができ、多数の燃料電池要素のアセンブリが外殻側と内腔側とを
備えるセルチューブを形成することができる。セルチューブの外殻側の第１の作用物質が
セルチューブの内腔側の第２の作用物質と混合するのを実質的に阻止可能である。セルチ
ューブが燃料電池として使用される一部の実施形態では、第１の作用物質および第２の作
用物質のうちの少なくとも１つは、ガス、蒸気または液体を含む。第１の作用物質または
第２の作用物質は、例えば、水素、酸素、メタノール液体または蒸気および空気などから
選択される１種類のガスを含むことができる。
【００３６】
　本発明の一部の実施形態では、複数の燃料電池要素は、第１の燃料電池要素の外側の導
体（外側電子伝導層）は、第２の燃料電池要素の内側の導体（内側電子伝導層）に電気的
に接続されるように用意および接続され、第１の燃料電池要素の内側の導体（内側電子伝
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導層）が第２の燃料電池要素の外側の導体（外側電子伝導層）から絶縁されている。連続
する燃料電池要素は、このように接合させることができて、アセンブリが複数の直列に接
続された燃料電池要素を含むことができるようにする。本明細書で使用するとき、このよ
うなアセンブリを「燃料電池チューブ」または「セルチューブ」と呼ぶ。電気的接続は、
導電性接続部材を含むことができる。例えば、図２の４、図３の６、図４Ｃの１２、図５
Ｂおよび図５Ｃの６１２を参照されたい。セルチューブは、少なくとも１つの電子絶縁封
止部材を含むことができる。電子絶縁封止部材は、少なくとも２つの面を含むことができ
、一方の面が、導電性接続部材とともに封止を形成することができ、他方の面が、チュー
ブ型セル要素のイオン伝導層とともに封止を形成することができる。例えば、図２の５、
図３の７、図５Ｂおよび図５Ｃの６１３を参照されたい。セルチューブはまた、単一の燃
料電池要素を含むこともできる。本明細書で言及するセルチューブの共通の特徴は、燃料
電池要素を含むのが１つか多数かによらず、セルチューブが、共通の内腔を有するチュー
ブ型の燃料電池アセンブリであるということである。単なる例示であるが、熱により破損
する可能性がある有機ポリマーＰＥＭを利用する場合、セルチューブは、熱を用いて、Ｐ
ＥＭを形成する前に燃料電池要素を一緒に接続および融着の両方、またはいずれか一方を
行って形成されて、ＰＥＭが形成される際に、長尺物および接続部分の両方、またはいず
れか一方の間の不完全な封止のために形成されるあらゆる開口部を塞ぐようにすることが
できる。一部の実施形態では、このようなセルチューブはＰＥＭの形成後に形成されてい
る。あるいは、燃料電池要素は、ＰＥＭの組み込み後、セルチューブ内に形成され得る。
これらの実施形態では、アセンブリ方法が実質的にＰＥＭを損傷してはならない。適切な
方法は、例えば、最終的な燃料電池アセンブリの動作を実質的に損なうのに十分なほどＰ
ＥＭに損傷を与えない機械的方法および接着剤もしくは温度を用いる方法など、またはこ
れらの組み合わせを含む。
【００３７】
　一部の実施形態では、スタックは、１つのセルチューブを含むことができる。一部の実
施形態では、スタックは、２つまたは３つ以上のセルチューブを含むことができ、セルチ
ューブが直列、または並列、またはこれらの組み合わせで接続される。複数のセルチュー
ブの端部は、少なくとも第１の封止プレート内に封止され、第１の封止プレートがスタッ
クを第１の部分と第２の部分とに分割し、セルチューブの外殻側が第１の部分に開放され
、セルチューブの内腔側が第２の部分に開放される。単なる例示であるが、熱により破損
する可能性がある有機ポリマーＰＥＭを利用する場合、スタックはＰＥＭの形成前に形成
することができる。一部の実施形態では、スタックは、ＰＥＭの形成後に形成される。ス
タック内の複数のセルチューブは同じであってもよいし（例えば、同じように接続されて
いる同じ数の燃料電池要素を含む）、それらは異なっていてもよい。単なる例示であるが
、１つまたは２つ以上のセルチューブ内の燃料電池要素の数は、スタックの、１つまたは
２つ以上のその他のセルチューブにおけるものとは異なっていてもよい。別の例として、
セルチューブは、同数の燃料電池要素を含むことができるが、１つまたは２つ以上のセル
チューブ内の燃料電池要素は、それらのどちらかのセルチューブとは別の方法で接続され
る。
【００３８】
　セルチューブは互いに略平行に配置させることができる。スタック内のセルチューブは
、セルチューブの間に開放流路を多数形成するように互いから離間させることができる。
これらの流路とセルチューブの内腔によって形成される流路により、反応ガスもしくは蒸
気が燃料電池要素に、または、電気分解装置として使用する場合、燃料電池要素から、生
成ガスもしくは蒸気が、比較的自由にアクセス可能とすることができる。外殻側のセルチ
ューブの間のスペースによって形成された流路の数の多さと相互接続性は、ガス／蒸気の
流れに対する抵抗が低くなる可能性があり、したがって、ガスや蒸気がスタックの外殻側
を通過する際に経る圧力降下を低減または最小化できる。空気を外殻側で反応ガスとして
使用する場合、空気からの酸素のみが燃料電池において消費されるため、窒素などの空気
中のその他のガスは、通過してスタックを出なければならないということであり、これは
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重要であり得る。ここでは、例えば、水素など適度に純粋な燃料が一般的に供給される内
腔側よりも、全ガス流が多い必要がある。従来技術の燃料電池スタックでは、これは多く
の場合、所望のスタックを通過する流量を維持できるようにするためにスタックに入る前
に空気を圧縮する必要性をもたらし得る。空気を圧縮するために使用される装置は、シス
テムにコストを追加し、システムによって生成されるエネルギーの一部を消費する可能性
がある。それに対して、本明細書に開示された本発明の実施形態では、スタック内のガス
流路の開放性は、空気の加圧が、ブロアもしくはファンによって、または自然対流によっ
て供給することができる程度の最小限しか必要としないことを意味し、エネルギーを節約
し、低コストの装置の使用を可能にする。スタックの開放構造の従来技術と比較したさら
なる利点は、スタック内の流路が反応ガス中の水や固形異物などの液体で詰まる可能性が
低いことである。水が燃料電池により生成され、導入ガスが事前加湿されることが多いた
め、液体の水は、従来技術の燃料電池スタックで問題になり得る。したがって、スタック
の一部の状態によって液体の水滴が形成される場合、それらは融合して、流路を塞ぐのに
十分な大きさの液滴を形成する可能性があり、流路のパターンに依存して、ガスのスタッ
クの部分へのさらなるアクセスを妨げる可能性がある。それに対して、本発明の一部の実
施形態によるスタックでは、流路の寸法が比較的大きいことと、その相互連結性により、
液体の水によって形成された目詰まりにつながる可能性があまりない設計になる。
【００３９】
　一部の実施形態では、スタックは、１つまたは２つ以上の冷却管を含む。冷却管は互い
に略平行に配置させることができる。１つまたは２つ以上の冷却管の端部は、少なくとも
第２の封止プレート内に封止させることができ、第１の封止プレートおよび第２の封止プ
レートがスタックを第１の部分、第２の部分、および第３の部分に分割することができる
。セルチューブの外殻側は、第１の部分に開放することができ、セルチューブの内腔側は
、第２の部分に開放することができ、冷却管の内腔側は、第３の部分に開放することがで
きる。１つまたは２つ以上の冷却管の壁部の一部は、冷却媒体を１つまたは２つ以上の冷
却管の内腔側から排出させて、１つまたは２つ以上の冷却管の外側を濡らすことができる
ようにする。冷却媒体は、例えば、液体の水を含むことができる。
【００４０】
　液体の水の存在に耐え得るという、本発明の一部の実施形態のスタック設計の能力はま
た、従来技術に優るさらなる利点をも与えることができる。熱収支は、スタックの最適な
動作を維持するために制御することが重要であり得る別の問題である。熱は、電極におけ
る反応ガスの反応の副生成物として生成され得る。より効率的に動作する高温で燃料電池
を作動させるために、この熱の一部を保持することが望ましいが、維持する熱が多すぎて
、燃料電池要素が高温によって損傷し得る、または、乾燥しきって、ＰＥＭを介したイオ
ン移動の効率が低下してしまうのは望ましくない。このように、多くのスタックでは、例
えば、高出力を有するように設計されたものは、能動的または受動的にスタックから除去
される熱を制御することが重要であり得る。水収支もまた、有機イオン交換ポリマーをＰ
ＥＭの形成に使用する場合など、ＰＥＭが含水量に敏感な燃料電池において重要であり得
る。本発明の一部の実施形態では、スタック内の熱除去と湿度制御の機能を組み合わせる
ことが可能である。本発明のこの態様では、水は、１つまたは２つ以上の点で液体の水滴
のエアロゾルとしてスタックの外殻側内に導入される。水のエアロゾル導入の点または複
数の点は、スタックの外殻側内に（例えば、冷却媒体が１つまたは２つ以上の冷却管の内
腔側から出ることができる１つまたは２つ以上の冷却管の壁部の一部を介して、または、
スタックの外殻側を囲う壁部内の開口部を介して）開放するか、ガスがスタックに入る前
にガス流（第１の作用物質または第２の作用物質）に開放することができる。ガスがスタ
ックに入る前に導入した場合、水は、内腔側ガス流（第２の作用物質剤）、または外殻側
ガス流（第１の作用物質剤）、またはこれらの両方に導入することができる。ガスが既に
高湿度である場合、水滴は、液体のままで熱を吸収し暖められ得る。スタックの外殻側内
のガスが低湿度である場合、水滴の一部は、蒸発して、より多くの熱を吸収し、ガスを加
湿できる。このようにして、乾燥ガスが最適に加湿され、必要に応じて熱が吸収される自
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然平衡が形成される。水滴がスタックを通過して暖められた後、スタックの底部で融合さ
せることができ、そこでは、液体の水を外部冷却回路を介してポンピングして、エアロゾ
ルとしてスタックに再導入することができる。あるいは、外部冷却回路は、単通モードで
使用される水を省くことができ、そこでは、それが必要なときにスタックに導入され、ス
タックを出た後に廃液へ流れることができる。除去される熱の量をスタックに導入される
水の量を変えることによって制御することができる。この制御は、スタック内の温度を検
知して、検知した温度に基づいてスタックに冷却水流量を増加または減少させることによ
り自動化することができる。
【００４１】
　電気分解装置としてのアプリケーションについては、任意の集電体層（燃料電池要素）
を有する、同じマクロ多孔性導体/絶縁体/マクロ多孔性導体構造を、燃料電池としての構
造の利点が電気分解装置としても適用可能である場合に用いることができる。これらの利
点は、高表面積のマクロ多孔性電極に起因する高い電流密度と、生成されたガスを逃し、
収集可能にする、（マクロ多孔性電極の空隙容積ならびにスタック内のセルチューブの間
および内部の空隙に起因する）比較的大きな流路の開放構造と、電気分解プロセスにおい
てエネルギー損失を低減または最小化する低い内部抵抗と、電極の過電圧を低減する非常
に高触媒性電極の表面と、気泡の連続的な発生に耐えることができるロバスト構造とを含
む。本明細書で使用するとき、「電流密度」は、電極の単位幾何学的面積当たりの電流を
指す。この用途では、内腔（もしくは内部）および外殻（もしくは外部）側、または単に
外殻側を液体の水または水蒸気で充填することができ、電極間に適切な電圧が印加されて
、電気分解を生じさせる。
【００４２】
　一部の実施形態では、直列、または、並列、またはこれらの組み合わせで接続されてい
る燃料電池要素のスタックは、余剰電力が利用可能である時に電気分解に使用させること
ができ、余分に電力を必要する時に燃料電池として使用させることができる。一部の実施
形態では、電気分解装置として動作する際には、スタックは、液体の水または水蒸気と接
触させることができ、燃料電池として使用される際には、スタックは、液体の水を排出す
ることができる。あるいは、燃料電池および電気分解の両方として使用される場合、液体
の水をスタック内に維持することができる。さらなる代替例では、別個のスタックを、そ
れぞれのスタックがその意図された目的のために最適化することができるとき、電気分解
および燃料電池に用いることができる。例えば、スタックの直列の燃料電池要素の数およ
び並列の燃料電池要素の数の両方、またはいずれか一方は、所望の供給および送達電圧を
可能にする、または達成するために、別々に構成することができる。電気分解装置として
使用される場合、水を電気分解するのに十分な適切な電圧がスタックに印加される。
【００４３】
　一部の実施形態では、スタックは、チューブ型燃料電池要素を含む複数のセルチューブ
を含む。
【００４４】
　一部の実施形態では、スタックは、チューブ型電気分解装置要素を含む複数のセルチュ
ーブを含む。セルチューブの内腔側およびセルチューブの外殻側のうちの少なくとも１つ
は、液体の水に浸すことができる。一部の実施形態では、セルチューブの内腔側および外
殻側の両方とも液体の水に浸すことができる。
【００４５】
　燃料電池装置から抽出することができる電力に影響を及ぼすことの１つは、許容される
体積内に組み込むことができる活性電極の面積である。本明細書に開示されたように、燃
料電池要素およびそれらのスタックの両方、またはいずれか一方の一部の達成可能な利点
は、以下の概算により例示させることができる。この概算は、説明のみを目的としたもの
であり、本開示の範囲を限定することを意図するものではないことを理解されたい。
【００４６】
　最先端のプレートアンドフレーム装置では、セルアセンブリの幅は約４．４ｍｍである
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。これは、セルスタック１ｍ３当たり２２７ｍ２の最大電極面積に相当する。実際には、
各プレートの周辺にある封止の存在に起因し、この領域の一部のみが活性電極として利用
可能であり、しかも、プレート内に形成されたチャネルを有するプレートが、電極プレー
トの表面の全域でガス流を画定するために必要である。したがって、電極の一部のみが反
応ガスと直接接触している。これらの制約を考慮する場合には、おそらく各プレート面積
の半分のみがアクティブである。このように、活性面積は、セルスタック１ｍ３当たり１
１４ｍ２と概算され得る。
【００４７】
　単なる例示であるが、本発明の実施形態によれば、燃料電池要素またはセルチューブは
、チューブの寸法が外径（ＯＤ）が約４ｍｍ、内径（ＩＤ）が約１ｍｍであるチューブ状
の断面を有することができる。さらに、このようなチューブの寸法を有する燃料電池また
はセルチューブを、燃料電池要素またはセルチューブが有効充填直径４．２ｍｍで六方最
密充填パターンとなるスタックに充填する場合、得られる活性電極面積は、セルスタック
１ｍ３当たり２５７ｍ２、すなわち、同じ体積の最先端のプレートアンドフレーム装置の
活性面積の２．３倍であり得る。したがって、他のすべてが等しければ、本発明の一部の
実施形態による装置では、同じ体積の現行の技術を使用するものに比べて２.３倍の電力
を抽出することが可能である。
【００４８】
　プレートアンドフレーム装置に関する本発明の実施形態のさらなる利点は、比較的開放
的な構造であり得る。先に例示したチューブ寸法を有する燃料電池要素またはセルチュー
ブを含む、本発明の一部の実施形態によるスタックにおいて、両方のマクロ多孔性導体層
（マクロ多孔性電子伝導層）が２５％の空隙容積を有すると仮定するスタックでは、スタ
ックは、４２％の空隙容積または空き空間を含むことができる。プレートアンドフレーム
設計では、スタック内に１０％の空隙容積すなわち空き空間が存在できる。
【００４９】
　当業者であれば、本開示によって、その他のチューブの寸法の、または、その他の閉じ
た形の断面（例えば、正方形、長方形、楕円形、三角形、六角形など）の燃料電池要素も
しくはセルチューブを作成することができ、また、燃料電池要素もしくはセルチューブを
六角形以外の別の充填パターンでスタックに充填できることを理解するであろう。これら
またはその他のパラメータの異なる組み合わせは、充填直径、活性電極面積、燃料電池要
素を通るガス流もしくは流体流のための表面積または空隙容積、セルチューブもしくはこ
れらのスタック、および同類のもの、またはこれらの組み合わせを含む、様々な特性を達
成することができる。
【００５０】
　本発明の一部の実施形態によるスタックのこの追加の空き空間により、より優れたガス
アクセスおよび水排出が可能となり、一般にガス流路が生成された液体の水により塞がれ
てしまうプレートアンドフレーム設計において、ガス流路の閉塞の問題を軽減する。
【００５１】
　開放構造はまた、熱を運び去るための余剰空気が、燃料電池要素またはセルチューブの
内腔（内部）または外殻（外部）のいずれかの側へアクセスするのを容易にすることによ
り、冷却を促進することができる。また一方、開放構造により、プレートアンドフレーム
設計で利用できない冷却方法が可能となる。高出力プレートアンドフレーム燃料電池では
、多くの場合、冷却水がガスおよび生成水とは別の回路内に循環させることができる別個
のチャネルがセルプレートに組み込まれる。これは、別のポンプを必要とし、追加の複雑
さおよび追加チャネルが占める空間を含む可能性がある。本明細書に開示した本発明の実
施形態による燃料電池要素またはセルチューブの開放の外殻（外部）側では、外殻（外部
）側を、外殻（外部）側の至る所で、反応ガス（例えば、空気、酸素または水素など）の
小さな気泡を分散させながら水で浸し、反応体の流れを提供することができる。
【００５２】
　外殻（外部）側の水は、過剰な熱を伝導して装置またはスタックの外に出す、効率的な
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熱伝達媒体を提供することができるが、さらに重要なことには、プレートアンドフレーム
ＰＥＭ燃料電池の最も困難な問題のうちの１つである、このような装置またはスタックを
含むシステムにおける的確な水収支を達成するという問題を解決することができる。ＰＥ
Ｍ燃料電池では、ＰＥＭは、導電性を保つために、完全に水和した状態を維持する必要が
ある。それが乾燥しきってしまうと、イオン流に対するその抵抗は、装置が動作できなく
なるまで急速に増加する可能性がある。他方では、プレートアンドフレーム装置では、シ
ステム内で液体の水が凝縮し、小さなガス流路が液体の水で閉塞し、反応ガス流を停止さ
せる可能性があるため、ガスを加湿しすぎることはできない。本明細書に開示された一部
の実施形態では、スタック内の燃料電池要素またはセルチューブの外殻（外部）側を微細
分散気泡を有する水に浸して、反応ガス流（第１の作用物質または第２の作用物質）を提
供することができ、次いで、ＰＥＭは、適切に水和したままにすることができる。スタッ
ク内では、気泡が導入され、部分的にスタックの外殻側を囲む封止プレートの開口部を通
って排出させることができる。このような実施形態での液体の水の存在は、望ましいもの
であり、克服すべき問題ではない。また、このモードでは、燃料電池要素またはセルチュ
ーブの外殻（外部）側の水とＰＥＭを浸すこととにより、今では、反応物が水素と酸素と
を生成させるため、装置／スタックを電気分解装置動作に切り替えることが容易になる。
本開示で後述するように、その他の冷却および加湿の方法を用いることもできる。
【００５３】
　一部の実施形態では、外殻（外部）側のマクロ多孔性電子伝導層の表面が疎水性である
ように構成することが望ましい。反応ガスの気泡は、水よりもマクロ多孔性電子伝導層内
の細孔を埋めることができ、このことにより、ＰＥＭを取り囲む最適な湿度を維持しなが
ら、反応ガスの電極／触媒部位へのアクセスを増加させることができるようにする。
【００５４】
　燃料電池要素、アセンブリ（またはセルチューブ）およびスタックの製造方法もまた、
本明細書に開示され、本発明の一部を構成する。これらは唯一の可能な方法ではなく、単
に便利な製造方法であることを理解されたい。
【００５５】
　支持構造
本発明の一部の実施形態は、チューブ型構造内に燃料電池要素を作製することを含む。チ
ューブの断面は、製造を容易にするために、円形とすることができるのみでなく、正方形
、長方形、楕円形、三角形、六角形、またはその他の閉じた形の断面形状とすることがで
きる。例えば、チューブ型燃料電池要素のアセンブリまたはスタックの充填密度を考慮す
ると、正方形、三角形または六角形の断面を用いることが有利であり得る。
【００５６】
　選択される断面形状に関係なく、チューブ構造は、電子を伝導できる材料から構成され
るマクロ多孔性の内側の層（内側マクロ多孔性電子伝導層）と、電子的に絶縁性の材料で
形成されているマクロ多孔性の層（イオン伝導層または電子絶縁層）と、電子的に伝導性
の材料で形成されている外側マクロ多孔性の層（外側のマクロ多孔性電子伝導層）とを有
することができる。任意で、内側および外側の両方、またはいずれか一方の集電体層を追
加してもよい。
【００５７】
　本明細書で使用するとき、「マクロ多孔性」は、それらを通過するガスおよび液体の自
由な流れを可能にするのに十分に大きい細孔を指す。細孔径の下限は、ガスおよび液体が
自由に流れることができないときに決定することができる。細孔径の上限は、イオン伝導
層のかなりの部分が、直接に、または触媒粒子などのイオン層における電子伝導粒子を介
してのいずれかにより、もはや電子伝導層の少なくとも１つの点に接触することができな
いときに決定することができる。本発明の一部の実施形態の文脈においてこれを達成する
ためには、細孔径の範囲は、一般的に、１ミクロンから５ｍｍ、または１０ミクロンから
２ｍｍ、または２００ミクロンから１ｍｍとすることができる。
【００５８】



(20) JP 2014-508376 A 2014.4.3

10

20

30

40

50

　電子伝導層、および（存在する場合）集電体層の多孔率は、１０％の空隙容積から９５
％の空隙容積まで、広い範囲をカバーすることができる。選択される実際の多孔率は、マ
クロ多孔性電子伝導層の電気抵抗と、マクロ多孔性導体および絶縁層の間の境界からのガ
スおよび液体の水または水蒸気の入力および出力との間のバランスであり得る。電子伝導
層が高いバルク伝導率を有する材料から形成される場合、気体および液体のアクセスを改
善し、過度の電気抵抗損失なしで、装置の重量を軽減するために、より大きな空隙容積を
用いることができる。選択される材料が低い伝導率を有するが、高い耐腐食性などのその
他の望ましい特性を有する場合、より少ない空隙容積がより適切であり得る。
【００５９】
　一部の実施形態では、電子伝導層、および（存在する場合）集電体層は、焼結金属粒子
により形成することができる。細孔径は、好都合なことに、使用される適切な粒径を調整
することによって調整することができ、空隙容積は、焼結前に層を予備成形するのに用い
られる圧縮力を調整することによって調整することができる。
【００６０】
　一部の実施形態では、マクロ多孔性電子伝導層、および（存在する場合）集電体層を形
成するために金属発泡体が使用される。適切な細孔径および空隙容積を達成するように形
成剤の量および特性を選択することができる。
【００６１】
　一部の実施形態では、１つまたは２つ以上の電子伝導層、および（存在する場合）集電
体層は、モノリシックマクロ多孔性材料を含むことができる。好適なモノリシックマクロ
多孔性材料の非限定的な例は、焼結材料、浸出材料、膨張構造、または充填された粉末を
含む。
【００６２】
　一部の実施形態では、例えば、組み立てられたマクロ多孔性材料、不織繊維材料、フィ
ラメントの織物状材料を用いることができる。炭素繊維またはフィラメントの織布または
不織布は、適切な材料であり得る。
【００６３】
　一部の実施形態では、焼結金属粒子によって構成された材料を電子伝導層に用いること
ができる。焼結金属粒子の一部の利点は、粒子径が層の寸法および多孔率を調整するため
に好都合に調整することができることと、それらが燃料電池電極を作製することができる
大きな表面積を提供できることとを含む。
【００６４】
　一部の実施形態では、１つまたは２つ以上の電子伝導層または集電体層は、固体材料に
よって覆われた部分の間に隙間が残されている固体非多孔性材料の不完全な層から構成す
ることができるが、固体材料の領域は、連続的な伝導経路を形成するように接続される。
例えば、固体材料を含む外側電子伝導層は、ワイヤの形態であり、電子絶縁層および内側
電子伝導層により形成されたチューブ構造の外側に巻回されている。あるいは、ワイヤは
、チューブ構造の内腔の内側に巻き付けられ、チューブの壁部の内面を形成する電子絶縁
層と接触することができる。どちらの場合も、ワイヤの巻き付け部分の間に隙間が残り、
ガス（例えば、水素、酸素、空気など、またはこれらの組み合わせ）の入力を可能にする
。
【００６５】
　電子伝導層のための好適な材料の非限定的な例は、炭素、ステンレス鋼、チタン、ニッ
ケル、銅、スズ、およびその他の金属、または燃料電池において適切な伝導性および耐食
性を有する金属の合金を含む。
【００６６】
　電子絶縁層は、マクロ多孔性であってもよい。電子絶縁層のマクロ多孔性は、使用され
ている実施形態に依存し得る。一部の実施形態では、電子絶縁層は、その主な機能がイオ
ン交換ポリマーのサポートを提供することである粒子から構成されている。完成した燃料
電池内の層内のイオン伝導材料の量を増加するために、大きな細孔を有する材料を使用す
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ることができる。例えば、細孔径は、１ミクロンから１ｃｍの範囲内、または１０ミクロ
ンから５ｍｍの範囲内、または１００ミクロンから１ｍｍの範囲内とすることができる。
製造プロセスに耐える所望の機械的強度を維持しながら、空隙容積は可能な限り大きくす
ることができる。例えば、空隙容積は、５０％から９５％の範囲内、または６０％から９
０％の範囲内、または７０％から８０％の範囲内とすることができる。
【００６７】
　一部の実施形態では、使用される電子絶縁材料は、それ自体プロトン伝導体であり、イ
オン伝導層を形成する。細孔径および空隙容積の範囲がはるかに広いと有用である。イオ
ン伝導ポリマーを使用せず、ガスバリアを形成し、イオンを伝導するために絶縁材料を頼
る場合、材料がマクロ多孔性である必要はないが、単に、粘土マトリックス中の原子また
は原子のシートの間の格子間の空間などのイオンが伝導する経路を含む。例えば、液体の
水で満たされつつある細孔により、以前として適切なガスバリアを形成することができる
のに十分に小さい限り、これらの実施形態において微細孔もまた許容される。一部の実施
形態では、支持材料とイオン伝導ポリマーとを含む混合イオン伝導層が使用される。その
イオン伝導性を最大化しながら、構造のために必要な層の最小強度に基づいて細孔および
空隙容積を選択することができる。例えば、支持材料が、イオン伝導ポリマーと同等のイ
オン伝導性を有する場合、空隙容積をより小さくすることができるので、より強い支持構
造が使用される。一部の実施形態では、支持材料をイオン伝導ポリマーと同じ材料から作
成することができる。イオン伝導ポリマーが、支持材料よりもはるかに大きい導電性を有
する場合には、主に支持材料によって、層が許容される強度を有するという条件で、空隙
容積を増加することができる。
【００６８】
　電子絶縁層のための好適な材料の非限定的な例は、例えば、ケイ酸塩材料、アルミノケ
イ酸塩、金属酸化物、セラミック材料、マクロ多孔性ポリマー、イオン交換ポリマーなど
を含む。単なる例示であるが、イオン伝導材料は、ゼオライトまたはＮａｆｉｏｎ（登録
商標）を含むことができる。
【００６９】
　一部の実施形態では、２つのマクロ多孔性電子伝導層との間の電子絶縁層を有して、プ
ロトンに対して高い伝導性を有することが望ましい。それは、この層が、システム内のＰ
ＥＭとして機能するためである。
【００７０】
　本発明の一部の実施形態は、チューブ型セル要素を製造する方法を含む。本方法は、内
側電子伝導層を形成するために第１の電子伝導材料を用いてチューブ構造を形成するステ
ップと、内側電子伝導層を備えるチューブ構造の周囲に電子絶縁層またはイオン伝導層を
形成するステップと、第２の電子伝導材料を用いて外側電子伝導層を形成するステップと
を含むことができる。第１の電子伝導材料または第２の電子伝導材料は、例えば、炭素、
ステンレス鋼、チタン、ニッケル、スズ、銅およびその他の金属、またはこれらの合金か
ら選択される１つの材料を含むことができる。電子絶縁材料またはイオン伝導材料は、例
えば、ケイ酸塩材料、アルミノケイ酸塩、金属酸化物、セラミック材料、マクロ多孔性ポ
リマー、イオン交換ポリマーなどから選択される１つの材料を含むことができる。単なる
例示であるが、電子絶縁材料またはイオン伝導材料は、ゼオライトまたはＮａｆｉｏｎ（
登録商標）を含むことができる。使用される特定の材料に応じて、電子絶縁層は、イオン
伝導性とすることができる、またはその上にイオン伝導材料を塗布することができる構造
的支持を提供することができる。電子絶縁層またはイオン伝導層の形成は、電子絶縁材料
またはイオン伝導材料のシートを、内側電子伝導層を備えるチューブ構造の周囲に巻き付
けることにより達成され得る。イオン伝導シートの隣接する巻き付け部分が少なくとも部
分的に互いに重なるように配置させて、オーバーラップ領域を形成できる。熱封止または
接着封止をオーバーラップ領域に加えることができる。外側電子伝導層を形成するための
外側電子伝導層の形成は、内側電子伝導層およびイオン伝導層を含むチューブ構造上に、
第２の電子伝導材料を巻き付けることにより達成され得る。
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【００７１】
　作製方法のほんの一例を与えるために、ステンレス鋼粉末を取り上げ、チューブ構造に
形成し、当技術分野で知られているように焼結させて、マクロ多孔性電子伝導層をチュー
ブ構造に製作した。次いで、条片を作るために水と混合したアルミノケイ酸塩（粘土）を
焼結されたチューブ構造の外面に、ステンレス鋼が完全に覆われるように巻き付け、また
は被覆し、次いで、水を追い出して、アルミノケイ酸塩粒子の乾燥層を残した。次いで、
より多くのステンレス鋼粒子を金型内のアルミノケイ酸塩層の周囲に充填し、外側のステ
ンレス鋼粒子を焼結するなどして全体の構造を加熱して、図１に示すような構造の状態に
する。
【００７２】
　一部の実施形態では、チューブ型セル要素の製造方法は、内側電子伝導層を形成するス
テップと、電子絶縁層を形成する前に、外側電子伝導層を形成するステップとを含む。本
方法は、最初に、その上に内側電子伝導層が形成される内側集電体層を形成するステップ
と、外側集電体層を外側電子伝導層の周囲に形成するステップとを含むことができる。例
えば、イオン伝導有機ポリマー材料が使用される場合など、金属の焼結に使用される温度
によって損傷され得る絶縁層材料を使用する場合、この方法は適切であり得る。
【００７３】
　作製方法の別の例を与えるために、２つの予備成形した焼結金属チューブ構造を取り上
げる。ここで、一方のチューブ構造の外径は、他方のチューブ構造の内径よりも、例えば
、所望の電子絶縁層の厚さの２倍だけ小さい。より小さい直径のチューブ構造を、より大
きい直径のチューブ構造の内側、かつ、実質的に同心円状に配置し、チューブ構造間の隙
間は、粉末、粒子または繊維の形態で絶縁材料を充填する。
【００７４】
　ＰＥＭの組み込み
内側電子伝導層、電子絶縁層、および外側電子伝導層のうちの少なくとも１つを含むチュ
ーブ構造が形成されると、一部の実施形態では、燃料電池のその他の構成要素を組み込む
ことができる。その他の構成要素は、例えば、イオンを伝導できるが、燃料電池要素の内
腔側および外殻側でガスのバルク混合を防止することが可能なイオン伝導層（例えば、Ｐ
ＥＭ層）と、ＰＥＭおよびと電子伝導体（電子伝導層）と接触する触媒とを含む。
【００７５】
　本明細書の別の場所で説明したように、一部の実施形態では、ガスのバルク混合を防止
するために、イオン伝導層は、イオン伝導材料のシートを、内側電子伝導層を備えるチュ
ーブ構造の周囲に巻き付けることにより形成される。イオン伝導シートの隣接する巻き付
け部分が少なくとも部分的に互いに重なるように配置させて、オーバーラップ領域を形成
できる。熱封止または接着封止をオーバーラップ領域に加えることができる。
【００７６】
　一部の実施形態では、適切な溶媒中のイオン交換ポリマーの溶液を多孔チューブ構造（
内側電子伝導層、電子絶縁層、および外側電子伝導層のうちの少なくとも１つを含む）に
導入し、電子絶縁層に毛細管力を構成して、それが、多孔チューブ構造内に存在する電子
伝導層よりも高くなるようにすることにより、ＰＥＭを形成できる。例えば、これは、電
子絶縁層が電子伝導層よりも小さい細孔を有することを確保することによって達成するこ
とができる。このような状況では、イオン交換ポリマーを含む溶液は、電子絶縁層に局在
する傾向があり、溶媒が蒸発すると、ポリマーは、電子絶縁層の細孔を塞ぐように沈殿さ
せることができる。さらに、ポリマーが選択的に電子絶縁層の細孔内に堆積することを促
進するために、ポリマー溶液を電子絶縁層の一方の側の多孔性導体に導入し、熱およびガ
スの両方、またはいずれか一方を絶縁層の他方の側に加えて、溶媒が、ポリマー溶液の適
用される側の遠位の電子絶縁層の側面から蒸発できるようにすることができる。この方法
では、溶媒は、堆積されたポリマーによってまだ閉塞されていない電子絶縁層の領域から
優先的に蒸発することができ、その効果は、成長する電子絶縁材料／イオン交換ポリマー
複合体の中の孔を塞いで、完全にピンホールのない層が形成されていることの確保を促進
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することである。電子絶縁材料上でのイオン交換ポリマー被覆の成長は、熱およびガスの
両方、またはいずれか一方を加える場所に近い電子絶縁層の側から、ポリマー溶液が適用
される電子伝導層に向けて、とすることができる。そして、これは、燃料電池が作動して
いるときにチューブ構造の内腔側および外殻側からのガスの混合を防ぐのを助けることが
できる。完全なイオン交換ポリマー層が形成されるのに合わせて、またはその後に、例え
ば、同じイオン交換ポリマー溶液などの追加のポリマー溶液を多孔性電子伝導層の一方ま
たは両方の中に投入し、溶媒を蒸発させて、電子絶縁層のポリマーと接触し、多孔性電子
伝導層の細孔壁の少なくとも一部を被覆した状態で、ポリマーの膜を残すことができる。
これは、電極／ＰＥＭ境界の表面積を増加させて、作動中に達成可能な電流密度を改善す
ることができる。
【００７７】
　一部の実施形態では、イオン交換ポリマー（またはＰＥＭ）は、プロトンまたはヒドロ
ニウムイオンの選択的輸送を可能にすることができる陽イオン交換ポリマーを含む。一部
の実施形態では、イオン交換ポリマー（またはＰＥＭ）は、水酸化物イオンの選択的輸送
を可能にすることができる陰イオン交換ポリマーを含む。単なる例示であるが、陽イオン
交換ポリマーは、例えば、Ｎａｆｉｏｎ（登録商標）（ＤｕＰｏｎｔ　ｄｅ　Ｎｅｍｏｕ
ｒｓ製）とすることができる。これは、それがプロトンに対して高い選択性、高いイオン
伝導性を有し、比較的化学的に不活性であり、簡便に溶媒に溶解して溶液を形成すること
ができるためである。
【００７８】
　一部の実施形態では、イオン交換ポリマーは、自己支持型であり、独立した電子絶縁材
料の細孔内に形成されないとすることができる。この代替例は、ＰＥＭ層の組み込み後の
焼結ステップが必要とされない可能性のある一部の実施形態で使用することができる。焼
結またはその他の高温処理が、ＰＥＭが所定の位置に形成された後に実行される場合には
、ＰＥＭは、熱処理によって損傷され得る可能性がある。この代替例では、イオン交換ポ
リマー（またはＰＥＭ）は、電子伝導層の内側または外側上に配置することができる。溶
融した形、または予備成形されたシートもしくはチューブ型電子伝導層の上または内側に
配置されているチューブ構造としてポリマーを加えることにより、ポリマーを含む溶液の
蒸発によって堆積することができる。シートが使用される場合、巻回されたシートの継目
は、溶融または溶解ポリマーを用いて封止されて、ＰＥＭチューブ構造を作成することが
できる。次いで、燃料電池内のその機能が損なわれるほどにはＰＥＭに損傷を与えなかっ
たワイヤ巻き付けなどのプロセスを用いて、その他の電子伝導層をＰＥＭ上に形成するこ
とができる。
【００７９】
　一部の実施形態では、ガスの混合に対するバリアを維持しながら、ゼオライトを適当に
選択することが望ましいプロトン交換特性を提供することができることから、ゼオライト
などのアルミノケイ酸塩材料の層が電子絶縁層とＰＥＭとの両方として使用される。ゼオ
ライトの使用は、材料が焼結温度に耐えることができるという利点を有することができる
。そこで、ゼオライト層をマクロ多孔性導体の層（マクロ多孔性電子伝導層）の間に挟み
込み、１段階で、マクロ多孔性電子伝導層／電子絶縁層／マクロ多孔性電子伝導層の完全
なＰＥＭを有するサンドイッチ構造を形成することができる。従来技術によるプレートア
ンドフレーム構造およびＳｉｅｍｅｎｓ－Ｗｅｓｔｉｎｇｈｏｕｓｅ製のチューブ型構造
では、ＰＥＭとしてゼオライトの薄い層を使用することは、両方のシステムで膜が破損し
やすいことから、非常に問題がある。しかしながら、本明細書に開示された本発明の一部
の実施形態によれば、ＰＥＭは、マクロ多孔性伝導層の中に含まれてこれにより支持され
るため、破損から保護される。さらに、本明細書に開示された本発明の一部の実施形態は
、機能するために、高温を必要としない。したがって、燃料電池要素を損傷する可能性が
ある温度サイクルに起因する膨張および収縮の両方、またはいずれか一方に関連する問題
は、低減または最小化することができる。
【００８０】
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　一部の実施形態では、無機ＰＥＭ（例えば、ゼオライトなど）を有機ポリマーＰＥＭ（
例えば、Ｎａｆｉｏｎ（登録商標）など）と組み合わせて、複合ＰＥＭを形成することが
できる。無機陽イオン交換材料をその作製中にサンドイッチ構造内に組み込み、そうでな
ければＰＥＭにおけるリークを構成する可能性がある無機ＰＥＭ内の任意の亀裂に、ポリ
マーを注入することができる。電子絶縁層として非イオン交換材料を用いる以上のこれら
の実施形態の利点は、少なくとも、無機陽イオン交換材料がプロトン伝導性に寄与し、こ
れにより内部抵抗を低減し、燃料電池の性能および効率の両方、またはいずれか一方を増
加させることができることを含むことができる。
【００８１】
　一部の実施形態では、電子絶縁層内に、Ｎａｆｉｏｎ（登録商標）などのポリマー電解
質を高い含有量で含む。このような実施形態では、１００％がＮａｆｉｏｎ（登録商標）
である層が望ましいことがある。以下は、本明細書に開示されるように、このような層を
調製するための例示的な方法である。
【００８２】
　第１の段階では、マクロ多孔性材料（電子絶縁材料）の層を内側および外側のマクロ多
孔性電子伝導層の間に配置することができる。電子絶縁材料は、例えば、金属粒子の焼結
に適した条件など、マクロ多孔性電子伝導層を調製するために使用される条件を耐えるこ
とができるという特性を有することができ、また、マクロ多孔性電子伝導層に影響を与え
ない条件下で溶解さもなければ除去させることができる。例えば、電子絶縁材料は、塩基
性溶液、または酸性溶液に可溶性なものとすることができる。炭酸カルシウムなどの材料
が好適であり得る。
【００８３】
　電子絶縁材料をマクロ多孔性導体の間に配置し、例えばアセンブリを焼結してマクロ多
孔性導体層を仕上げた後、ポリマー電解質を本開示に記載されているように電子絶縁層中
の空隙に導入することができる。例えば、Ｎａｆｉｏｎ（登録商標）を溶液として導入す
ることができ、そこから溶媒が追い出されて、固体ポリマーを残し、次いでそれが、当技
術分野で知られているようにオーブン中での加熱により不溶性にされる。このステップの
後、電子絶縁層中の空隙が不溶性ポリマーで満たされた際に、電子絶縁材料は、浸出液、
例えば、塩基性水溶液に触れさせて、電子絶縁材料を溶出させることができる。これによ
り、ポリマー電解質構造（ＰＥＭ）内に空隙を残すことができる。次いで、より多くのポ
リマー電解質をこれらの空隙を埋めるために使用して、不溶性の形態に変換することがで
きる。このような方法で、マクロ多孔性電子伝導層の間の電子絶縁を維持可能としながら
、イオン伝導／交換層がすべてイオン伝導ポリマーで形成される。
【００８４】
　一部の実施形態では、単に有機イオン交換ポリマーからなる電子絶縁層は、有機イオン
伝導ポリマーの粒子の層を形成し、次いで、より多くの有機イオン伝導ポリマーを、それ
または異なるイオン伝導ポリマーの溶液からそれを堆積させることによって、粒子間の空
隙内に導入することにより形成されてもよい。Ｎａｆｉｏｎ（登録商標）は、Ｎａｆｉｏ
ｎ（登録商標）の粒子が粒子に加えたＮａｆｉｏｎ（登録商標）溶液に溶解しないことが
あることから、適切なイオン伝導有機ポリマーの単なる一例である。これは、比較的高い
イオン伝導性を有するＮａｆｉｏｎ（登録商標）からなる層であることの結果である。
【００８５】
　触媒の組み込み
燃料電池は、１つまたは２つ以上の触媒を含むことができる。このような触媒は、一般的
に、ＰＥＭおよび電子伝導体（電子伝導層）の一方または両方に接するように配置された
白金金属の小さな粒子を含むことができる。一部の実施形態では、白金は、アノードおよ
びカソードの両方に使用することができる。一部の実施形態では、触媒は、ルテニウムを
含む。
【００８６】
　一部の実施形態では、白金金属は、例えば、テトラアミノ白金（ＩＩ）（Ｐｔ（ＮＨ３
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）４
２＋）またはクロロ白金（ＩＩ）アニオンなどのカチオン白金イオンの還元を介して

堆積され、これらは、塩または酸として市販されている（Ｓｉｇｍａ　Ａｌｄｒｉｃｈ社
）。この方法では、燃料電池要素は、水の中の白金の塩または酸の溶液中に配置される。
Ｐｔ（ＮＨ３）４

２＋などのカチオン性金属イオン種が使用される場合、それは、陽イオ
ン交換ポリマー（またはＰＥＭ）にイオン交換させることができる。アニオン性金属イオ
ン種が使用される場合、それは、ＰＥＭを取り囲む溶液中にとどまることができる。
【００８７】
　次いで、ＰＥＭ中またはＰＥＭを取り囲む溶液中の白金イオンを還元することによって
、
金属白金粒子を形成することができる。還元は、化学的または電気化学的のいずれかによ
り達成することができる。化学的な還元方法では、白金金属を形成するのに十分に強い還
元作用を有するホウ化水素またはヒドラジンなどの還元剤の溶液が、白金イオンを取り込
んだ状態のＰＥＭ、またはＰＥＭを取り囲む白金イオンを含む溶液を備える燃料電池要素
と接触して配置される。還元溶液中で使用される還元剤の濃度を調整することにより、白
金の位置および粒径を調整することができる。例えば、還元剤の濃度を下げることによっ
て、還元作用を鈍化させることができる。このことにより、ＰＥＭ中の白金イオンが還元
作用の開始される表面へ移行し、一方または両方の電子伝導体とも接触することができる
可能性が高い表面で成長するために、より多くの時間をかけることができる。
【００８８】
　一部の実施形態では、白金金属を電気化学的に形成できる。この方法では、電源は、カ
ソードに白金を堆積させるように層がなされた状態で、電子伝導層の一方と他方との間に
接続される。導電層の間に印加される電圧の極性を各層が交互にカソードになるように周
期的に反転させて、白金を両方の最終的な燃料電池電極（電子伝導層）に堆積することが
できる。この方法は、形成された白金金属がすべて、一方または両方の電子導体とＰＥＭ
とに接触することを確保し、ひいては貴金属の最適に利用するという利点を有することが
できる。
【００８９】
　１回の処理で堆積される白金が不十分である場合、還元がなされ、還元工程を繰り返し
た後、ポリマーを白金含有イオンとともに再投入する、または、白金含有イオンを含むよ
り多くの溶液と接触させることができる。このシーケンスは、白金が所望の重量になるま
で必要に応じて反復させることができる。あるいは、順次、投入および還元するのではな
く、ＰＥＭに交換することができる白金含有イオンを含む溶液をＰＥＭの一方の側に導入
して、ＰＥＭの他方の側で化学的または電気化学的いずれかによる白金塩の還元を行うこ
とができ、そこでは、還元は、白金が所望の重量になるまで継続される。
【００９０】
　ＰＥＭおよび触媒を配置したままで、本構造は、燃料電池要素として用いることが可能
である。
【００９１】
　セルチューブおよびスタックの取り得る構造
本発明の一部の実施形態は、本明細書に記載されたセルチューブを製造する方法を含む。
本方法の一部の実施形態は、図２から図５Ｄを参照して説明する。これは、説明を目的と
したものであり、本開示の範囲を限定することを意図するものではないことを理解された
い。
【００９２】
　本発明の一部の実施形態は、本明細書に記載されたスタックを製造する方法を含む。本
方法の一部の実施形態は、図６、図７および図８を参照して説明する。これは、説明を目
的としたものであり、本開示の範囲を限定することを意図するものではないことを理解さ
れたい。
【００９３】
　本発明の一部の実施形態は、チューブ型セル要素またはセルチューブを含むスタックを
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使用する方法を含む。単なる説明の目的であるが、本方法は、スタックがセルチューブを
含む実施形態に基づいて記載されている。本方法は、第１の作用物質を第１の部分に提供
するステップであって、第１の作用物質がセルチューブの外殻側に入ることができるステ
ップと、第２の作用物質を第２の部分に提供するステップであって、第２の作用物質がセ
ルチューブの内腔側に入ることができるステップとを含むことができる。本方法は、スタ
ックから熱を除去するステップを含むことができる。熱の除去は、スタックに入る前、ま
たはセルチューブに入る前に、第１の作用物質または第２の作用物質のうちの少なくとも
１つに冷却媒体の液滴の微細な噴霧を導入することを含むことができる。熱の除去は、ス
タックに入る前、またはセルチューブに入る前に、第１の作用物質および第２の作用物質
のうちの少なくとも一方の気泡を冷却媒体を通過させることを含むことができる。スタッ
クが１つまたは２つ以上の冷却管を含む際、熱の除去は、冷却媒体を１つまたは２つ以上
の冷却管内に流すことを含むことができる。１つまたは２つ以上の冷却管の壁部の少なく
とも一部が、冷却媒体を１つまたは２つ以上の冷却管の内腔側から排出させて、１つまた
は２つ以上の冷却管の外側を濡らすことができるようにする場合、熱の除去は、スタック
を通過する間、第１の作用物質および第２の作用物質のうちの少なくとも１つに冷却媒体
の液滴を導入することを含むことができる。冷却媒体は、液体の水を含むことができる。
第１の作用物質および第２の作用物質のうちの少なくとも１つは、液体、蒸気またはガス
を含むことができる。第１の作用物質または第２の作用物質は、メタノールなどの液体、
またはガス、または例えば水素、酸素、メタノール蒸気および空気などから選択される蒸
気を含むことができる。本方法の一部の実施形態は、図６、図７および図８を参照して説
明する。
【００９４】
　使用中の単一の燃料電池要素は、電流が引き出されているとき、一般に０．５から０．
８Ｖ程度の電圧を生成することができる。ほとんどの用途では、非常に有用とするにはこ
の電圧は不十分である。したがって、多くの場合、少なくとも２つ、多くの場合、多数の
燃料電池要素を電気的に直列に接続して、装置の出力電圧を増加させることが望まれる。
さらに、複数の直列の要素アセンブリまたはセルチューブを、電気的に直列または並列の
いずれかで接続することができる。アセンブリまたはセルチューブを並行に接続すること
により、デバイスの電流出力を増加させることができる。選択される直列および並列の要
素のバランスは、所望の出力電圧、および特定の用途のための電流の他に、デバイス内お
よび外部接続における電気抵抗による損失の最小化もまた含む、多くの要因に依存する。
【００９５】
　一般に、内部電気抵抗を低減または最小化し、スタック内の電圧降下を低減または最小
化するように、スタックを作製することが望ましい。
【００９６】
　一部の実施形態では、内部抵抗を低減または最小化しながら多数の直列接続を可能にす
る、燃料電池要素のスタックを組み立てるための方法が開示される。このように、一部の
実施形態では、上述の短い長尺物のチューブ型燃料電池要素が用意される。使用される相
互接続およびＰＥＭの方法論に応じて、短い長尺物は、電子伝導層のみが所定の位置にあ
る不完全な燃料電池要素とすることもでき、電子伝導層および電子絶縁層のみが所定の位
置にある不完全な燃料電池要素とすることもでき、ＰＥＭおよび触媒が所定の位置にある
完全な燃料電池要素とすることもでき、または、無機ＰＥＭが触媒をもたないなどの中間
状態とすることもできる。例えば、導体焼結温度に構造を加熱して、相互接続を形成する
ことが望ましい場合、直列の相互接続配線が形成された後に有機ＰＥＭ（使用される場合
）および触媒を投入して、それらへの高温からの損傷を避けることが好ましいこともある
。
【００９７】
　短い長尺物の燃料電池要素を短い長尺物として用意する、または、より長い長尺物の部
分的または完全な燃料電池構造を切断してより短い長尺物に用意することができる。切断
手順を使用する場合、切断方法は、内側および外側の電子伝導材料は（もしあれば）、切
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断面で電気的な短絡を形成するように結合されていないことを確保することができること
に留意されたい。微細ダイヤモンドソーまたはワイヤなどの適切な機械的手段とは別に、
さらに、レーザ切断、プラズマ切断または水切断などのその他の切断技法を使用すること
もできる。
【００９８】
　一部の実施形態では、スタックは、短い長尺物の燃料電池要素、または任意で、複数の
燃料電池要素を含む１つまたは２つ以上のセルチューブを含む。セルチューブ内で、複数
の直列の燃料電池要素は、相互接続されて、第１の長尺物（燃料電池要素）の外側の導体
（外側電子伝導層）が、第２の長尺物（燃料電池要素）の内側の導体（内側電子伝導層）
に接続され、他方、第１の長尺物（燃料電池要素）の内側の導体が第２の長尺物（燃料電
池要素）の外側の導体から絶縁されているようにする。接続のこのパターンは、セルチュ
ーブ内の連続する各燃料電池要素に対して繰り返される。
【００９９】
　本発明のこの態様の例示的な実施形態が図２に示されている。特に、図２は、２つの燃
料電池要素の接続領域の長手方向の断面を示している。この図に示す要素は両方とも、外
側電子伝導層１と、電子絶縁層（イオン伝導層）２と、内側電子伝導層３とを含む。図に
示すように、要素は隣り合わせになっている。電子伝導接続部材４は、要素間に配置され
ている。燃料電池要素は、電子接続部材４を介して直列に接続されている。任意で、要素
間の空間は、電子絶縁封止部材５を含むことができる。図中の上方および下方の要素の組
は、チューブの壁部の上部部分および下部部分に対応する。
【０１００】
　一般に、複合セルチューブの内腔を通るガス流を妨げるほど大きい、または、外側電子
伝導層を内側電子伝導層に接続することができないほどに小さくない限り、電子伝導接続
部材４の横断面は、燃料電池要素の横断面形状よりも小さく、または大きくすることがで
きるが、電子伝導接続部材４は、燃料電池要素の横断面形状と同様の横断面形状を有する
。
【０１０１】
　一部の実施形態では、電子伝導接続部材４は、適切に電子伝導性があり、適切な耐食性
を有する材料で構成されている。好適な材料は、例えば、ステンレス鋼、炭素、チタン、
ニッケル、銅、スズ、およびその他の金属、またはこれらの合金を含む。
【０１０２】
　電子絶縁封止材５は、存在する場合には、ゴム、セラミック、粘土、ラッカー、接着剤
またはその他の材料などの電子絶縁材料から形成され得る。その主な機能は、様々なマク
ロ多孔性電子伝導層の間の意図しない電気的接続の防止を助けること、および燃料電池要
素の間の接合部における気密シールの形成を補助することであり得る。一部の実施形態で
は、電子絶縁封止部材５は不要である。電子伝導接続部材４は、これらの機能を適切に行
うのに十分であり得る。
【０１０３】
　一部の実施形態では、電子伝導接続部材４を、（ナットおよびボルトとの使用で知られ
る）座金の形に金属シートを取り、スタンピングなどのプロセスを用いて、図２の電子伝
導接続部材４に示すようにカップ形状の断面形状に押し固めることにより形成することが
できる。このように、座金の外輪の位置は、内輪の位置から長手方向にずらされている。
任意で、次いで、カップ状化プロセスにより形成された窪んだ領域に電子的または電気的
な絶縁材料を形成して、平坦な前面および背面を有する部分を形成することができる。
【０１０４】
　一部の実施形態では、複数の電子伝導接続部材４（任意で所定の位置に電子絶縁封止部
材５を有する）は、複数の燃料電池要素の間に配置されて、セルチューブを形成する。短
尺の燃料電池要素を複数含むセルチューブは、電子伝導接続部材４を介して電気的に接続
されている。一旦組み立てられると、このセルチューブは、電子伝導接続部材４を外側お
よび内側電子伝導層に融着するのに十分な温度まで加熱され、堅牢なセルチューブを形成
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することができる。あるいは、ロッドをセルチューブの内腔下に配置して、ロッドの端部
がセルチューブの端部から突出するようにすることができる。次いで、ナットまたは類似
の装置をロッドの端部上に螺合して、組み立てた燃料電池要素に力を加え、一緒に保持し
て、セルチューブを形成することができる。
【０１０５】
　一部の実施形態では、一旦セルチューブが組み立てられると、ポリマーＰＥＭが燃料電
池要素の電子絶縁層に形成され、（例えば、図１から図３の電子絶縁層２）触媒が上述の
ように堆積される。このプロセスの利点は、ＰＥＭ成形プロセスの間に、燃料電池要素の
接続点での潜在的なガス漏れを封止することができることを含む。
【０１０６】
　一部の実施形態では、電子絶縁封止部材５は、例えばブチルゴム、シリコンゴムなどの
柔らかい非多孔性材料から形成されて、接続封止を与えることができる。この場合には、
燃料電池要素を複合セルチューブに融着させるために高温を用いず、むしろ、例えば、機
械的な圧縮方法などのいくつかの他の方法を使用することが好ましい。
【０１０７】
　一部の実施形態では、燃料電池要素相互接続（電子伝導接続部材）は、電子伝導材料か
ら形成され、相互接続部は、第１の燃料電池要素の外面上で、隣接する第２の燃料電池要
素の内腔（内面）へ、望ましくない短絡を防止するために絶縁体（電子絶縁封止部材）を
組み込まれた状態で嵌る。この構成は、図３に示されている。同図は１つの燃料電池要素
のみを示し、それに直列に接続される、その隣接の要素は示されていない。この図に示す
要素は、外側電子伝導層１と、電子絶縁層（イオン伝導層）２と、内側電子伝導層３とを
含む。電子伝導接続部材６は、要素とその隣接の要素（図示せず）との間に配置されてい
る。要素は、電子伝導接続部材６を介して直列に接続されている。任意で、要素間の空間
は、電子絶縁封止部材７を含むことができる。図中の上方および下方の要素の組は、チュ
ーブの壁部の上部部分および下部部分に対応する。これらの実施形態では、電子伝導接続
部材６は、一般には、機械加工またはその他の方法で形成された部分であるが、１つの要
素の外側上で、隣の要素の内腔内へ嵌るように形成される。シリコンゴム座金などの絶縁
材料を含む電子絶縁封止部材７は、機械加工された相互接続部の前面または背面に配置（
または、上に層を被覆）されて、ＰＥＭを横断する電気的短絡を防止し、封止に役立つこ
とができる。セルチューブまたは構成する燃料電池要素の断面が円形である実施形態では
、相互接続部（電子伝導接続部材６）は、ねじ切りされて、第１の燃料電池要素の外側お
よび第２の燃料電池要素の内腔（内部）壁部の上のねじ山と係合することができる。円形
およびその他の形状の燃料電池要素では、相互接続部（電子伝導接続部材６）は、第１の
燃料電池要素の外側の上で、第２の燃料電池要素の内腔（内部）の内へのプレス嵌めとす
ることができる。
【０１０８】
　図４Ａから図４Ｆは、一部の実施形態において使用され得る、複数の燃料電池要素を備
えるセルチューブを作製するステップを示す。この方法によれば、断面図（図４Ａ）およ
び斜視図（図４Ｂ）で示されるように、大直径および小直径の長尺物のマクロ多孔性電子
伝導チューブ構造を取り上げて、それらの端部を電子的に絶縁されているラッカーまたは
接着材で被覆（１０、点線空間）することができる。電子伝導接続部材（１２、固体部材
）は、大直径の長尺物のチューブ構造の端部に配置され、小直径のチューブ構造は、図４
Ｃに示すように組み立てることができる。例えば、次いで、電子伝導接続部材を有する第
２の長尺物の大直径のチューブ構造は、小直径のチューブ構造の上に配置されて、同心円
状でありつつも、それらの間に隙間を有することができる。このようにして図４Ｄに示す
ように、小直径および大直径のチューブ構造の間に隙間（１４）を残して、複数の長尺物
を組み立てることができる。図４Ａと図４Ｂに示されるように、内側および外側のチュー
ブ構造の間の隙間は、小直径のチューブ構造の外側の周囲にその端部で形成された絶縁材
料の突出区域によって維持することができる。本明細書の他の場所で説明したような粒子
または繊維形態の電子絶縁材料を、隙間を埋めるために使用することができる。単なる一
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例としてであるが、図４Ｅに示すように、Ｎａｆｉｏｎ（登録商標）粉末を用いて隙間を
満たすことができる（１６、市松模様で満たされた空間）。次いで、図４Ｆに示すように
、Ｎａｆｉｏｎ（登録商標）の溶液などのイオン伝導材料の溶液を電子絶縁材料で充填さ
れた隙間と接触させ、溶媒を蒸発させてイオン伝導材料の堆積物を残し、複合セルチュー
ブの内側および外側に存在するガス（第１の作用物質および第２の作用物質）を分離する
のに適した一体型バリア（１８、グリッドで満たされた空間）を形成することができる。
【０１０９】
　図５Ａから図５Ｄは、燃料電池要素およびセルチューブの別の実施形態と、これらの製
造方法とを示す。これらの実施形態および製造方法であっては、燃料電池要素の層の少な
くとも一部は、適切な材料を、チューブ構造を形成するように巻き付けるか、既存のチュ
ーブ構造または巻型の周りに巻き付けるかのいずれかにより組み立てられる。説明される
例示的な実施形態では、燃料電池要素には５つの層があり、それらは、内側集電体層（ま
たは内側集電体）（６０１）と、触媒をＰＥＭ層に面する側で支持して担持する内側マク
ロ多孔性電子伝導層（６０３）と、ＰＥＭ層（８０４）と、触媒をＰＥＭ層に面する側で
担持する外側マクロ多孔性電子伝導層（６３１）と、外側集電体層（または外側集電体）
（６４１）とである。
【０１１０】
　図５は、１つまたは２つ以上の燃料電池要素を含むチューブ構造の例示的な製造方法を
示す。まず、チューブ構造（６０２）は、その内部に形成されて層を介してガスが通過で
きるようにする開口部（６０６）を有する内側集電体材料（６０１）の条片を巻き付ける
ことにより形成されている。この条片は、巻型の周囲に巻回されて、チューブ構造を形成
することもでき、巻型を使用することなくチューブ構造に形成することもでき、または巻
型の内部に巻回することによりチューブ構造に形成することもできる。内部の巻型を使用
する場合は、チューブ構造が作製されると、巻型はチューブ構造とともに移動でき、また
は巻型は固定とされ、チューブ構造は、それが形成されると巻型から離れて移動すること
ができる。チューブ構造が作製されて巻型がチューブ構造とともに移動する場合、巻型を
、製造プロセス中に除去するように設計することもできるし、最終的な燃料電池要素中に
そのままとどまるように設計することもできる。巻型をそのままとどまるように設計する
場合、その中に１つの溝または複数の溝を含んで、ガスが巻型とその孔開き集電体層との
間を通過できるようにし、このようにして、集電体層内の孔にガスがアクセスできるよう
にする。巻型の溝または複数の溝は、まっすぐなどの任意の便利な形状であり、ねじ山の
形、または２つの溝が巻型の周囲に反対方向にらせん状になる状態などで、巻型の周囲に
らせんに巻き付けられて、交差する一連の溝を形成することができる。巻型上に少なくと
も一つの螺旋状の溝を含むことは有利であり得る。それは、内側集電体が自動的にその周
囲に巻き付けられる際、巻型を追い出すために用いることができるためである。一部の実
施形態では、内側集電体（６０１）の条片が巻型に巻き付けられる場合には、それが所望
のチューブ型形状を保つのを助けるため、所々に留め付けされる。これは、連続する巻き
付け部分が隣接する、または重なる場所で溶接されることにより留め付けることもできる
し、巻型に（存在する場合）例えば、加熱により留め付けることもできる。
【０１１１】
　内側の集電体（６０１）が巻き付けられた後、チューブ構造（６０２）が形成される。
製造の次の段階は、内側マクロ多孔性電子伝導層（６０３）を内側集電体層（または内側
集電体）（６０２）上に巻き付けることであり得る。これも、マクロ多孔性電子伝導層を
可撓性条片の形態にすることにより、好都合になされ得る。例えば、ガス拡散層として当
技術分野で知られているような織った炭素繊維から成る材料は、この層に適した材料であ
り得る。この層はまた、炭素粒子に支持された白金などの触媒としての電極を支持するこ
とができる。炭素粒子は、今度は、織った炭素繊維上で支持される。したがって、製造方
法の一部の実施形態では、内側マクロ多孔性電子伝導材料の条片は、内側集電体（６０２
）に巻き付けられて、連続する層の巻き付け部分が互いに隣接するようにする。層の機能
の一部は、ガスを通過させることであることから、隙間を残さないようにこの層を巻き付
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ける必要はない。しかしながら、巻き付けられた際、内側マクロ多孔性電子伝導層（６０
３）はほぼ連続として、その上に支持された電極材料をできるのみ多くのＰＥＭの表面に
接触させるようにすることが好ましい。製造プロセスのこの部分を自動化するために機械
が使用される場合、この層（６０３）の巻き付けは、内側集電体層（６０２）の巻き付け
と同じ機械上で行われることが有利であり得る。チューブ構造６０８は、２つの層、内側
集電体層（６０１）および内側マクロ多孔性電子伝導層（６０３）を含む。
【０１１２】
　次いで、ＰＥＭ層（６０４）は、ＰＥＭ材料の条片を、内側マクロ多孔性電子伝導層（
６０３）の周りにらせんに巻き付けることによって形成される。装置が燃料電池として使
用される場合は、反応ガスの損失を、また、装置が電気分解装置として使用される場合、
生成ガスの損失を意味し得ることから、ガスは実質的にこのＰＥＭ層を横切って漏れるこ
とを防止することが重要であり得る。漏れを防止するための便利な方法は、連続するＰＥ
Ｍ層の巻き付け部分が重なるようにすることであり得る。一部の実施形態では、これは実
質的な漏れを防止するのに十分であり得る。その他の実施形態では、オーバーラップ領域
におけるＰＥＭ層（６０５）に加熱して、重なった層を融着することによって、さらに封
止を形成することが好ましい。この封止はまた、チューブ構造が、実質的により短い長尺
物に切断される場合は、所定の位置に内層を保持する追加の機能を行うこともできる。オ
ーバーラップ領域（６０５）が、ＰＥＭ層の厚さが非オーバーラップ領域におけるものの
２倍であるＰＥＭ領域に相当するため、オーバーラップ面積を最小化することが好ましい
。このことは、連続的な条片を使用して、チューブ構造の周囲に連続的に巻き付けること
を可能としながら、重なり幅を最小にして、また、チューブ構造の軸に対して浅い角度で
ＰＥＭを巻き付けて、チューブ構造の単位長さ当たりの継目の長さが減少または最小化さ
れるようにすることにより達成され得る。内側マクロ多孔性電子伝導層（６０３）と同様
に、この製造プロセスのために機械が使用される場合、このステップは、その他の層が順
次に巻き付けられるのと同じ機械上で行うことが有利であり得る。
【０１１３】
　これらの巻き付け工程は、連続的または半連続的に行われて、任意の所望の長さのチュ
ーブ構造（６０７）を形成することができる。チューブ構造６０７は、３つの層、内側集
電体層（６０１）と、内側マクロ多孔性電子伝導層（６０３）と、ＰＥＭ層（６０４）と
を含む。一部の実施形態では、固定長のチューブ構造を、上述の方法により形成し、次の
段階で使用することができる、または、長尺物のチューブ構造は、それが製造されるとお
りの長さに切断することができる。切断された長尺物のチューブ構造は、燃料電池要素の
基礎を形成することができ、あるいは、チューブ構造は、最初に、セルチューブに適した
長尺物に切断されて、次いで、図５Ｂに示すように、さらに個々の燃料電池要素に適した
長尺物に切断され得る。燃料電池要素をセルチューブに形成でき、また、この長尺物をセ
グメント化されたホルダ（図示せず）に保持して、セグメントまたはホルダの間の隙間が
、燃料電池要素間の結合部を形成することができる場所に対応するようにする、長尺物の
チューブ構造を切断する便利な方法があり得る。このセグメント化されたホルダにおいて
一度、チューブ構造が、個々の燃料電池要素に対応する長尺物（６１０）に切断される。
次いで、セグメント化されたホルダは水平方向に拡張されて、切断された長尺物（６１０
）の間の隙間を開くようにする。ただし、切断された長尺物は、横方向に一直線に保たれ
る。次いで、導電性接続部材（６１２）および電子絶縁封止部品（６１３）は、切断され
た長尺物（６１０）と、セグメント化されたホルダを横方向に圧縮することによって合わ
せ戻された切断された長尺物との間の隙間に導入される。このプロセスでは、接続部材（
６１２）は、電子絶縁封止部材（６１３）が接続部材とＰＥＭとの間を接続部分のそれぞ
れの端部上で封止した状態で、１つの長尺物のチューブ構造の内腔内、また隣接する長尺
物のチューブ構造の外径上に摺動する。この封止は、軟化または溶融し、加熱によりＰＥ
Ｍに融着することができる熱可塑性材料などの材料からなる封止部材（６１３）を有する
ことによって向上させることができる。この加熱ための便利な方法は、接続部材（６１２
）に電流を通過させて、それが十分に加熱されようにして、封止部材（６１３）が接続部
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材（６１２）および切断された長尺物（６１０）上のＰＥＭに封止を形成することができ
るようにすることによる。封止部材（６１３）は、単なる例示であるが、平座金の形、ま
たはカップの形であってもよく、切断された長尺物（６１０）の端部が封止部材（６１３
）のカップの内側に位置する。カップ形状は、封止部材とＰＥＭ層との接触面積を増加さ
せることにより封止を容易にすることができる。このプロセスによって、チューブ構造（
６２０）は形成され、１つのチューブセグメントの内側集電体（６０２）が電子伝導接続
部（６１２）に電気的に接続され、その一部は、隣接するチューブセグメントの外径の周
りに位置する。さらに、隣接するセグメントの内側集電体（６０２）は、互いに電子的に
絶縁されている。ＰＥＭ層への良好なアクセスを可能にして、チューブセグメントの間に
良好な気密封止を形成することから、製造のこの時点でセルチューブを形成することが有
利である。
【０１１４】
　ここで、セグメントごとに形成されるために残されているのは、図５Ｃに示されている
外側マクロ多孔性電子伝導層（６３１）および図５Ｄに示されている外側集電体（６４１
）である。外側マクロ多孔性電子伝導層（６３１）および外側集電体（６４１）の両方、
またはいずれか一方を、チューブ構造（６０７）に沿って連続的に巻いて、これらの層を
形成することができる。しかしながら、これらの層は、接続部材（６１２）を横切って導
電性経路を形成して、チューブセグメント間に短絡を生じることはないことが重要であり
得る。このように、外側マクロ多孔性電子伝導層（６３１）および外側集電体（６４１）
は、チューブセグメント間で不連続であるべきである。この不連続性を形成する１つの方
法は、層を巻いた後、外側マクロ多孔性電子伝導材料および外側集電体をセグメント間の
領域から除去することであり得る。別の方法は、マクロ多孔性電子伝導材料（６３１）お
よび外側集電体材料（６４１）の両方、またはいずれか一方を別々にそれぞれのセグメン
トに巻いて、隣接するセグメントの外側集電体（６４１）の間に導電性経路を形成しない
ことを確保することであり得る。層６３１を形成するための別の方法は、粉末状または繊
維状の材料を各セグメントのＰＥＭ層に噴霧または別の方法で塗布することによるもので
ある。外側集電体（６４１）は、ＰＥＭ層の外側の周りに位置する接続部材（６１２）の
一部と電気的に接触していることが重要であり得ることに留意されたい。これは、これが
直列接続の一部を形成することができるためである。これは、接続部材（６１２）の外面
と外側集電体（６４１）とをオーバーラップすることにより達成することができる。例え
ば、外側集電体（６４１）が外側マクロ多孔性電子伝導層（６３１）の周りにワイヤを巻
回することにより形成される場合、ワイヤを巻いて、接続部材（６１２）の外面をセグメ
ント（６４２）の一方の端部でオーバーラップするように、ただし、接続部材（６１２）
にセグメントの他方の端部で電子的に接触しないようにすることができる。巻いた後、ワ
イヤは、例えば、溶接、ねじり加工、ワイヤ節止め、およびその同類のもの、またはそれ
らの組み合わせにより所定の位置に保持することができる。この方法により完成したセル
チューブは形成され、セルチューブが電気的に直列接続している複数の燃料電池要素を含
む。チューブ構造６３０は、４つの層、内側集電体層（６０１）と、内側マクロ多孔性電
子伝導層（６０３）と、ＰＥＭ層（６０４）と、外側マクロ多孔性電子伝導層（６３１）
とを含む。チューブ構造６４０は、５つの層、内側集電体層（６０１）と、内側マクロ多
孔性電子伝導層（６０３）と、ＰＥＭ層（６０４）と、外側マクロ多孔性電子伝導層（６
３１）と、外側集電体層（６４１）とを含む。
【０１１５】
　内側集電体層（６０２）を形成するために、適当な厚さおよび幅、ならびに適切な耐食
性を有する導電性材料の薄いシートを使用することができる。シートの好ましい厚さは、
その電気抵抗、強度、重量および剛性を考慮して決定される。これらのパラメータは選択
される材料に依存して変化することから、好ましい厚さも変わり得る。ステンレス鋼は、
優れた耐食性および強度ならびに許容できる導電性を有することから、使用するのに適し
た材料とすることができる。セルチューブの内腔が、例えば、水素ガスを使用するなど、
実質的にまたは唯一還元環境に曝される一部の実施形態では、ステンレス鋼よりも劣る耐
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食性を有するが、他の望ましい特性を有する材料が考えられる。例えば、炭素、ステンレ
ス鋼、チタン、ニッケル、銅、スズ、およびその他の金属、またはこれらの合金は、還元
環境におけるそれらの耐食性と高い導電性とにより、好適であり得る。ステンレス鋼につ
いては、シートの好適な厚さは、１０ミクロンから１０００ミクロン、または２５ミクロ
ンから５００ミクロン、または５０ミクロンから３００ミクロンとすることができる。こ
れらの範囲の厚さは、強度、軽量性、導電性およびチューブ構造を形成するための屈曲し
やすさのバランスを良好にすることができる。
【０１１６】
　内側集電体層（６０２）は、その内部に形成される開口部（６０６）を有することがで
きる。例えば、図５Ａを参照されたい。例えば、これらの開口部は、材料に切り込みを入
れて引っ張って拡張することにより、レーザまたはその他の熱源で融解して孔を形成する
ことにより、打ち抜いた領域を除去する押し抜き機で孔を開けることにより、または、材
料を突き破るが材料を除去しない道具でシートを穿孔することにより形成することができ
る。例えば、第１の突出部を成形した道具を孔の形成に使用することができ、道具がシー
ト材料をシートの背面に向けて押して、各孔の周囲に材料の冠部を形成する。その後、材
料のこの冠部は、実質的に滑らかな表面を残すように除去することができるか、または所
定の位置に残すことができる。材料の冠部（第１の突出部）を所定の位置に残し、孔開き
シートを巻き付けて、内側集電体チューブ構造（６０２）上に巻き付けられる際に、材料
の冠部が内部マクロ多孔性電子伝導層（６０３）に面するようにすることが有利であり得
る。これが行われた場合、次いで、各孔の周囲の材料の冠部は、内側マクロ多孔性電子伝
導層（６０３）を適切な深さまで貫通して、導電性指状部を形成することができる。指状
部は、この輸送中に電子が遭遇する電気抵抗を低下させるように、内側マクロ多孔性電子
伝導層（６０３）から電子を収集するのに役立つ。これは、マクロ多孔性電子伝導層が、
織布または不織布の炭素繊維または炭素フィラメント材料などの繊維または発泡材料で形
成されている、一部の実施形態において有利であり得る。この材料は、ガス流に開放であ
り、耐食性があるという利点を有することができるが、望ましいものよりも高い電気抵抗
を有する可能性がある。マクロ多孔性シートにステンレス鋼などの優れた導体の指状部を
挿入することにより、全体としての電気抵抗を低減することができる。これを達成する便
利な方法は、指状部、またはマクロ多孔性シートに挿入される指状部と同様に、穿孔プロ
セス中に形成された材料の冠部を使用することである。しかしながら、これを達成するた
めに使用できるその他の方法がある。マクロ多孔性層に挿入される材料の指状部を形成す
るのに適した方法のその他の例は、マクロ多孔性層（例えば、図５Ａの６０３または６０
８）に面する集電体シートの側面に突出して、集電体シート（例えば、図５Ａの６０１ま
たは６０２）を貫通するピンと、集電体層内に形成されて、第１／第２の突出部が、内側
／外側マクロ多孔性層に面する内側／外側集電体側面上に形成されるようにするディンプ
ルまたはくぼみと、マクロ多孔性層に面する集電体の側面上に突出部を形成する任意のそ
の他の手段とを含む。この文脈において使用される用語「指状部」は、マクロ多孔性層を
ある程度貫通することができる任意の材料の突出部を指すことを理解されたい。それは、
人間の指のような細長い様態を備える必要はないが、任意の適切な形状とすることができ
る。マクロ多孔性層への指状部の貫通深さは、マクロ多孔性層からの集電体層への電子移
動を助けるのに十分に深くすることができるが、大幅にガス流を遮断したり、マクロ多孔
性層を、その機能を妨げるやり方、または、指状部がＰＥＭ層（例えば、図５Ａにおける
６０４または６０７）を貫通して、ＰＥＭ層の一方の側面から他方へガス漏れまたは短絡
を引き起こすこともあるようなやり方で、弱めたりするほど深くすることはできない。
【０１１７】
　内側および外側のマクロ多孔性電子伝導層（例えば、図５Ａの６０３および図５Ｃの６
３１）を形成するために、電子伝導性であり、適切な耐食性を有し、マクロ多孔性であり
、燃料電池の電極を形成する触媒を支持できる材料を選択することができる。これらの層
を形成するための適切な材料の例は、ガス拡散層として当技術分野で知られているような
織られた炭素繊維から形成される材料である。織られた繊維層は、チューブ構造を形成す
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るためのその優れた柔軟性と巻き付けやすさのために知られており、その他のタイプのマ
クロ多孔性炭素層よりも好ましい。Ｂａｌｌａｒｄ　Ｍａｔｅｒｉａｌ　Ｐｒｏｄｕｃｔ
ｓ　Ｉｎｃ製Ａｖｃａｒｂ　１０７１　ＨＧＢは、そのような典型的な適した材料である
。当技術分野で知られているように、この材料は、触媒がその上で支持されて、ＰＥＭに
面する層の面上に燃料電池電極を形成する炭素粒子で被覆することができる。層はまた、
疎水性にして、層からの液体の水の排除を助けるように処理することもできる。Ｆｕｅｌ
　Ｃｅｌｌ　Ｅａｒｔｈ製ＥＣ２０１９　Ｅｌｅｃｔｒｏｄｅは、触媒を組み込むことが
できる例示的な適切な材料とすることができる。
【０１１８】
　ＰＥＭ層は、ガス輸送および電子輸送に対するバリアを形成するが、イオンについては
、許容される電気抵抗でそれらを通過させることができる。イオノマーから形成される膜
が好適であり得る。陽イオン交換フッ素重合体であるＤｕＰｏｎｔ　ｄｅ　Ｎｅｍｏｕｒ
ｓ製Ｎａｆｉｏｎ（登録商標）は、その高いプロトン伝導性、堅牢性および化学的不活性
のために好適であり得る。ＰＥＭ材料の条片をチューブ構造上に巻き付けて、連続する巻
きのそれぞれが直前の巻きにオーバーラップする（例えば、図５Ａおよび図５Ｂの６０５
）ようにすることができる。この層は、完成した燃料電池内では圧縮状態であり得て、こ
の圧縮は、巻きの間の接合部を通るガスの大幅な漏れを防止する役割を果たすことができ
る。しかし、一部の実施形態では、さらにガス漏れを減少させるためにこの封止を改善す
ることが望ましい。このようなイオノマー膜などの有機ポリマー膜を使用する場合、オー
バーラップ領域で膜を加熱することは、それによりポリマー層が部分的または完全に融合
して改善された封止を作成することができることから、この封止を達成するための適切な
方法であり得る。熱を膜のオーバーラップ領域に向けることができる任意の便利な方法に
よって、熱を加えることができる。好適な方法は、光線をオーバーラップ領域に向けてそ
の領域を加熱するレーザ、オーバーラップ領域に対して接触させて加熱する先端部を加熱
したもの、またはオーバーラップ領域に向けられる加熱されたガス流を含むが、これらに
限定されない。継目に沿って封止するために、熱源は、チューブ構造に対して移動させる
ことができ、または、チューブ構造は、固定された熱源を通過して移動させることができ
る。例示的な方法は、チューブ構造を、それが熱源を通過する際、それが固定された熱源
を通過して移動されるにつれて、熱源がオーバーラップ領域沿いをたどるように回転させ
ることである。あるいは、封止の改善は、オーバーラップ区域内のＰＥＭ条片の片面また
は両面に接着剤を塗布することによって達成することができる。接着剤を使用する場合、
封止区域におけるＰＥＭのイオン伝導機能を維持することが、必須ではないが、有利であ
る。これを行う１つの方法は、接着剤としてポリマー電解質などのイオン伝導材料を使用
することである。例えば、この接着剤は、後で、オーバーラップ領域の面の間に封止層を
形成することができるポリマー電解質の溶液または懸濁液として塗布することができる。
一部の実施形態では、接着剤は、ＰＥＭを形成するために使用される材料の溶液とするこ
とができる。オーバーラップ領域は、非オーバーラップ領域よりも厚い膜の区域を意味し
得ることから、イオン流に対する電気抵抗が増大している可能性が高い。したがって、オ
ーバーラップの面積を最小化することが望ましい。これは、オーバーラップの幅を、許容
される封止を得るために必要な分のみに制限することにより、また燃料電池の単位長さ当
たりの継目の長さを低減または最小化することにより行うことができる。最小の長さは、
オーバーラップ領域を、燃料電池要素の長さに沿って真っ直ぐに降ろすことによって達成
することができる。しかしながら一部の実施形態では、適切な張力で連続的にこのタイプ
の巻きを行うことは困難であり得ることから、これは製造上の困難を引き起こし得る。製
造の観点からは、チューブ構造の周囲にらせんにＰＥＭを巻回することが好ましい。これ
らの考慮事項の両方を満足させるために許容される妥協点は、チューブ構造の長軸に対し
て浅い角度でＰＥＭを巻いて、燃料電池の単位長さ当たりのオーバーラップ領域の最小可
能長さに近づけながら連続的に巻回することができるようにすることであり得る。一部の
実施形態では、ＰＥＭ層の好適な厚さは、５ミクロンから５００ミクロン、または１０ミ
クロンから２００ミクロン、または２５ミクロンから１００ミクロンである。
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【０１１９】
　外側集電体層（または外側集電体）（６４１）を、適切な導電性、強度、および耐食性
を有する導電性材料から形成することができる。図５Ｄに示す外側集電体（６４１）は、
ワイヤの形態であり、外側マクロ多孔性電子伝導層の周囲に巻回されている。しかしなが
ら、これは可能な外側集電体層の１つの例示的な実施形態にすぎない。その他の例として
は、孔開きシート材料または巻き付け部分の間に隙間を有する平坦な固体材料の細い条片
がある。それは様々な材料および厚さで容易に入手可能であり、巻きやすいことから、ワ
イヤは好ましい材料であり得る。ワイヤの巻き付け部分は互いに直接隣接または互いに接
触し得るにもかかわらず、ガスが通って自由に流れる空隙を維持できることから、断面が
円形のワイヤが好ましい。円形の断面はまた、きつく巻回されたときに他の層を切断する
傾向を低減または最小化することができる。ステンレス鋼は、その優れた耐食性から、外
側集電体のために適した材料とすることができる。しかしながら、それがワイヤの形態で
ある場合、電流が集電体を出るために移動しなければならないワイヤの長さに起因して、
その限られた導電性のために、電気抵抗が望ましいものよりも高くなり得る。これを改善
するために、ワイヤを、最初の巻き付け部分の上に、チューブの軸に対して浅い角度で反
対方向に巻回することができる。この反対方向への巻き付けは、電子が移動するために、
最初の巻き付け部分と多くの点で交差する比較的短い経路を提供して、効率的に、最初の
巻き付け部分から電子を収集し、また、燃料電池要素の端部に送ることができる。
【０１２０】
　スタックを形成し、セルチューブを直列または並列に接続するための比較的簡単な方法
が図６に示されている。これらの例示的な実施形態では、複数のセルチューブ（６５０）
を組み立てて束にすることができる。並列接続が望まれる場合、セルチューブ（６５０）
の外側は、例えば、互いに隣り合わせに接触して置くことにより、または、それらの間に
配される金属ワイヤなどの別個の電気的接続を有することにより、電気的に接触して配置
することができる。直列接続が望まれる場合、ワイヤまたはその他の電気的接続部材を、
１つのセルチューブ（６５０）の外面と、第２のセルチューブ（６５０）の内面との間に
配することができる。セルチューブ（６５０）は、単一の燃料電池要素を含むことができ
、または、図４Ａから図４Ｆおよび図５Ａから図５Ｄに示されるように、セルチューブに
組み立てられる複数の燃料電池要素を含むことができる。図６に示すように、封止プレー
ト（６６０）を束の中のセルチューブ（６５０）の長さに沿った点で形成して、セルチュ
ーブ（６５０）の端部を少なくともセルチューブ（６５０）の一部を取り囲む外部空間か
ら隔離するようにすることができる。これら封止プレート（６６０）の周囲は、ハウジン
グ内にさらに封止して、封止プレート（６６０）の間の空間を閉鎖するようにすることが
できる。これにより、セルチューブ（６５０）の端部に接触する反応ガス（第１の作用物
質または第２の作用物質）、ひいてはセルチューブ（６５０）の内腔（内部）は、セルチ
ューブ（６５０）の外殻（外部）側の少なくとも一部に接触するガスから隔離され得る。
単なる例示であるが、水素ガスは、セルチューブ（６５０）の端部または複数の端部を取
り囲む空間内に導入することができ、また、酸素ガスは、セルチューブ（６５０）の端部
から分離された外殻（外部）側の空間に導入することができる。固体（非多孔性）電子伝
導部材、例えば、長尺物の固体金属チューブを、セルチューブの端部に接続、または、セ
ルチューブの長さにそった点に挿入して、固体部材が封止プレートに接触するようにする
ことができる。これにより、封止プレート材料とそれを通過するチューブとの間に漏れの
ない封止を得ることを容易にすることができる。これらの固体部材はまた、電気的接続部
材として動作することもでき、セルチューブ（６５０）の端部で使用される場合、セルチ
ューブの一方の端部で端部部材が外側マクロ多孔性電子伝導層と電気的に接続し、他方の
端部で他方端部部材が内側マクロ多孔性電子伝導層と接触する。このような固体部材は、
例えば、図５Ｂの６１２と同様とすることができる。
【０１２１】
　チューブをセルスタックに組み立てる際には、それらが互いに近くなりすぎてスタック
内の電気的短絡を引き起こすことを防ぐために、セルチューブの間にスペーサを組み込む
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ことが有利であり得る。これらのスペーサは、任意の便利な形態をとることができるが、
一般的にスタック内の隣接するセルチューブの間に介在させることができる電子絶縁材料
を含むことができる。スペーサの形態は、セルチューブの外側上に配置されるリング、各
隣接するセルチューブの対のうちの少なくとも１つの上に配置されるメッシュスリーブ、
セルチューブの間に挿入された別個のスペーサロッド、セルチューブが開口部を通過する
ための開口部を有し、隣接するセルチューブが接触しないように配置された封止プレート
、または、その他の適切な手段であり得る。スペーサは、すべて電子絶縁材料から形成さ
れる、または電子的に絶縁された外面または外面の一部のみを有することができる。電子
絶縁材料および電子伝導材料を含むスペーサの単なる例示であるが、スペーサは、その外
表面を電子絶縁材料で被覆された金属チューブとすることができる。
【０１２２】
　スタック内のスペーサとして使用されるチューブはまた、冷却機能も果たすことができ
る。一部の実施形態では、冷却媒体をスペーサチューブの内腔内に導入して、スタックか
ら過剰な熱の除去を補助することができる。本発明のこの態様では、水などの冷却媒体を
、スタック内に散在し、セルチューブに平行に走るスペーサチューブに導入することがで
きる。任意の便利な方法によって、流体を導入することができる。本発明のこの態様を組
み込むスタックの例示的な実施形態が図７に模式的に示されている。図７を参照すると、
スタック９００を縦方向に貫通する断面図が示されている。スタックは外側ハウジング９
０１を有する。ハウジングは、封止プレート９０４（第１の封止プレート）および封止プ
レート９０５（第２の封止プレート）によって５つの主要な区画（９１０、９１１、９１
２、９１３および９１４）に分割される。セルチューブ９０２は、封止プレート９０４を
介して封止されている。斜線９０２で満たされた１つの棒は、１つのセルチューブを示す
。冷却管９０３は、封止プレート９０４および９０５を介して封止されている。セルチュ
ーブの外殻側は、区画９１２（第１の部分）に開放することができ、セルチューブの内腔
側は、区画９１１および９１４（第２の部分）に開放することができ、冷却管の内腔側は
、区画９１０および９１３（第３の部分）に開放することができる。冷却媒体は、区画９
１０の開口部９０６を通って導入され、途中で余分な熱を拾いながら冷却管を通って流れ
、区画９１３に入り、最終的に区画９１３の開口部９０９を通って出る。９０９を通って
出た後は、冷却媒体は、廃棄することもできるし、９０６を介して戻される前に、ラジエ
ーターを含む冷却回路などの外付けの冷却回路を介して送ることもできる。ガスを、区画
９１１の開口部９０７を介してセルチューブの内腔側に供給することができる。このガス
が水素または純粋な酸素である場合は、これをスタック内で完全に水に変換して、任意で
セルチューブを洗浄するために使用された後に、区画９１４の開口部９０８を閉じるよう
にすることができ、またはすべてまとめて省略することができる。ガスが、スタックで消
費されない成分を含む空気またはその他の気体である場合、未反応ガスは、セルチューブ
の内腔を通過した後、９０８を通って出ることができる。ガスを、開口部９１５を介して
セルチューブの外殻側９１２に供給することができる。また、このガスが純粋な水素また
は酸素である場合は、ガスが出るための第２の開口部９１６は任意であり、システムの初
期洗浄のために必要とされることもある。しかしながら、ガスが、空気中の窒素のような
燃料電池によって消費されない成分を含む場合、開口部９１６は、余剰なガスを除去する
ことができる。スタック内に形成された水は、９０８および９１６の両方、またはいずれ
か一方を出るガスとともにスタックから排出され得る。一部の実施形態では、冷却管は、
セルチューブの各対の間である必要はない。それらは、セルチューブの選択される対の間
に挿入されて、間隔および冷却、または単に冷却を提供することができる。必要であれば
、セルチューブのその他の対の間の間隔は、本明細書に開示されるようなその他の手段に
より提供することができる。単なる例示であるが、冷却管は、それを通して冷却媒体を循
環させることができるが、スタック全体にわたって間隔をおいて配置されて、冷却および
任意で間隔を提供することができ、絶縁材料のリングまたはスリーブは、冷却管が配置さ
れていないセルチューブの対の間に、または、間隔の提供を補助するために冷却管に加え
て配置され得る。
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【０１２３】
　一部の実施形態では、冷却管はまた、加湿機能を提供することができる。これらの実施
形態では、冷却管は、その壁部に開口部を有し、水蒸気を通過させるが、冷却管の外側の
壁部からの液体の水の排出を遅らせることができる。単なる例示であるが、冷却管は、チ
ューブの壁部内の細孔が疎水性材料で形成されているか、またはそれらが疎水性を有する
よう処理されている疎水性の微小孔膜チューブから構成されて、細孔内への液体の水の浸
入を阻止するが、水蒸気の通過は可能にすることができる。また、焼結金属チューブなど
の比較的親水性の細孔を有するチューブは、これらの実施形態による冷却管として好適で
あり得る。親水性の細孔を有する冷却管を使用する際に、液体の水は、冷却管の壁部の細
孔を貫通することが可能であるが、毛細管作用が壁部の細孔内に保たれて、スタックの外
殻側を液体の水が浸さないようにする。乾燥ガスが多孔性冷却管の外側を通過すると、冷
却管中の液体の水は、蒸発し、空気流を加湿することができる。水が蒸発すると、それは
、熱を取り込み、スタック用の冷却を提供することができる。疎水性膜チューブを冷却管
として使用する場合、テフロン、ポリスルホン、ポリフッ化ビニリデン、ポリプロピレン
などの疎水性プラスチック製の多孔性冷却管を使用でき、例えば、転相溶液流延法、機械
的な膨張、可溶性相の浸出、または当技術分野で知られているその他の方法などにより、
細孔がチューブの壁部に組み込まれている。金属などの比較的親水性の材料で構成される
多孔性冷却管もまた、それらが、シラン処理または疎水性プラスチック被覆などの疎水性
表面被覆で処理される場合、使用され得る。金属などからなる多孔性冷却管はまた、チュ
ーブの壁部の細孔が、作動中にチューブの壁部を出る液体の水のバルク流を防止するのに
十分に小さい場合、それらを疎水性にする処理なしで使用され得る。焼結ステンレス鋼製
の冷却管は、機械的に堅牢で、耐食性であり得て、適切な細孔寸法で作ることができ、熱
の良導体であることから、有利であり得る。冷却管が、セルチューブの間で不要な電気的
接続をしてしまうのを防止することが望ましい。冷却管の材料が導電性であり、セルチュ
ーブを冷却管に近接させることが望まれる場合、電子絶縁材料のリングを、冷却管または
セルチューブ、または両方の周りに配置して、望ましくない短絡を防止することができる
。すべての冷却管の壁部が水を通過させなければならないとは限らず、壁部の位置部分が
多孔性であれば十分であり得ることを理解されたい。例えば、冷却管は、２つのタイプの
チューブの複合であり得て、複合チューブの一部の部分は、水を通過させ、その他の部分
は通過させない。あるいは、冷却管は、例えば、レーザを用いてチューブの壁部を燃焼し
て孔を開けて、水を通過させるチューブ壁部の部分を形成することにより、固体チューブ
とチューブに導入された孔として形成することができる。別の代替形態では、冷却管を均
一な多孔性壁体を用いて製造することができ、壁体の部分における細孔は、その後、例え
ば、細孔を被覆または覆い、次いで硬化して細孔を閉塞する樹脂を用いて塞がれる。一部
の実施形態では、多孔性壁のある冷却管の周りに樹脂のリングを間隔を置いて配置するこ
とができ、樹脂のリングが電子的に絶縁性であり、セルチューブの間のスペーサとして機
能し、望ましくない電気的短絡を防止する。他の実施形態では、スタックの外殻側を水で
浸し、外殻側において、反応ガスの気泡を液体全体に分散させて、反応ガスをセルチュー
ブに供給することができる。外殻側を浸す液体により、過剰な熱を収集し、熱を除去する
ためにスタックから流出させることができる。本発明のこの態様を組み込むスタックの例
示的な実施形態が図８に模式的に示されている。図９を参照すると、スタック１０００を
縦方向に貫通する断面図が示されている。スタックは外側ハウジング１００１を有する。
ハウジングは、封止プレート１００４（第１の封止プレート）および封止プレート１００
５（第２の封止プレート）によって５つの主要な区画（１０１０、１０１１、１０１２、
１０１３および１０１４）に分割される。セルチューブ１００２は、封止プレート１００
４を介して封止されている。斜線１００２で満たされた１つの棒は、１つのセルチューブ
を示す。反応ガスおよび液体の両方、またはいずれか一方を外殻側に、内部に導入および
排出させることができるチューブ１００３（ガスチューブ）は、封止プレート１００４お
よび１００５を介して封止されている。セルチューブの外殻側は、区画１０１２（第１の
部分）に開放され、セルチューブの内腔側は、区画１０１１および１０１４（第２の部分



(37) JP 2014-508376 A 2014.4.3

10

20

30

40

50

）に開放され、ガスチューブの内腔側は、区画１０１０および１０１３（第３の部分）に
開放される。ガスおよび液体の両方、またはいずれか一方は、区画１０１０の開口部１０
０６を通って導入され、ガスチューブを通って流れ、区画１０１２に入ることができる。
余剰ガスは、区画１０１３の開口部１００９を通って出ることができる。液体はまた、ガ
スチューブ１００３を通って、次いで、区画１０１３の開口部１００９を通って、排出し
て、外部冷却回路を介して循環させることができる。ガスを、区画１０１１の開口部１０
０７を介してセルチューブの内腔側に供給することができる。このガスが水素または純粋
な酸素である場合は、これをスタック内で完全に水に変換して、任意でセルチューブを洗
浄するために使用された後に、区画１０１４の開口部１００８を閉じるようにすることが
でき、またはすべてまとめて省略することができる。ガスが、スタックで消費されない成
分を含む空気またはその他の気体である場合、未反応ガスは、セルチューブの内腔を通過
した後、１００８を通って出ることができる。スタック内に形成された水は、１００８お
よび１００９の両方、またはいずれか一方を出るガスとともにスタックから排出され得る
。
【０１２４】
　電気分解装置としての用途
本明細書に開示された燃料電池要素（およびそのアセンブリの両方、もしくはいずれか一
方、ならびにスタックの全て、またはいずれか１つ）は、燃料電池用と同様に、水を分解
する電気分解装置として使用するのに適している。マクロ多孔性電極構造は、触媒（例え
ば、白金）およびイオン伝導体に密着した高表面積を有する。電気分解装置として使用さ
れる場合、これは、電気的な内部損失が低い状態で、高い電流密度をサポートする構造を
可能にし、したがって、水を分解して水素および酸素を形成するためのエネルギー効率を
向上させることができる。
【０１２５】
　従来技術のプレートアンドフレーム形燃料電池とは異なり、本明細書に開示された燃料
電池のチューブ型構造は、燃料電池要素（およびそのアセンブリの両方、もしくはいずれ
か一方、ならびにスタックの全て、またはいずれか１つ）からの発生ガスの除去を容易に
することができ、電気分解装置として使用される際に、構造を塞ぎ、その性能を損なう気
泡の問題を低減または最小化する。
【０１２６】
　さらに、イオン伝導がＰＥＭによって提供されることから、このような電気分解システ
ムにおいて、比較的純粋な水を使用してもよい。これにより、溶解塩の添加による触媒の
汚染の可能性を低減または最小化することができる。そこでは、純水は、別々に生成され
る、または、サイクルの燃料電池部分の間に収集され、サイクルの電気分解部分の間に使
用される。
【０１２７】
　使用可能な電力源に応じて、燃料電池スタックに比べて電気分解装置スタックにおいて
は、直列の燃料電池要素をより少なく、並列の燃料電池要素をより多く有することが有利
であり得る。本明細書に開示された一部の実施形態では、これは、個々の燃料電池要素に
より長い部分を使用することによって、または同じ複合セルチューブを使用しているが、
複合セルチューブの多くを並列ではなく直列に接続することによって達成することができ
る。
【０１２８】
　電気分解装置としてスタックを使用するには、水をセルチューブ（またはチューブ型燃
料電池要素）と接触させ、セル要素の外側および内側導体の間に水素と酸素とに水を分解
するのに十分な電圧を印加する。このようにして発生したガスは、セルチューブ（または
チューブ型燃料電池要素）の内腔（内部）側およびセルチューブ（またはチューブ型燃料
電池要素）の外殻（外部）側を介してスタックの外に放出され、収集され、別途貯蔵され
る。一部の実施形態では、液体の水は、セルチューブ（またはチューブ型燃料電池要素）
の外殻（外部）側および内腔（内部）側の両方に導入される。これらの実施形態では、セ
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ルチューブ（またはチューブ型燃料電池要素）を垂直に配置して、セルチューブ（または
チューブ型燃料電池要素）の内腔（内部）側からのガスの放出を助けることが好ましい。
一部の実施形態では、液体の水は、セルチューブの外殻側のみ、または内腔（内部）側の
みに導入される。
【０１２９】
　一部の実施形態では、水は水蒸気として、セルチューブ（またはチューブ型燃料電池要
素）の外殻（外部）側および内腔（内部）側の両方、またはいずれか一方に導入される。
このことは、正確には、電気負荷またはその逆によって電源のみを取り外しおよび交換す
るが、スタックから流れ出る、またはスタックを満たすための液体を必要としないことか
ら、スタックが電気分解装置として使用される状態から、燃料電池へ行ったり来たりする
、切り替えを容易にする。
【実施例】
【０１３０】
以下の非限定的な実施例は、本明細書に開示される本発明の実施形態をさらに説明するた
めに提供される。以下の実施例に開示された技術は、本発明者らによって発見された本出
願の実施において十分に機能する手法を代表し、ひいてはその実施のための形態の例を構
成すると考えることができることが当業者によって理解されるべきである。しかしながら
、当業者は、本開示に照らして、本出願の精神および範囲から逸脱することなく、開示さ
れた特定の実施形態において多くの変更がなされ得て、同様または類似の結果が得られる
ことを理解すべきである。
【０１３１】
　実施例１
本発明の１つの例示的な実施形態による燃料電池要素を作製し、燃料電池として試験した
。３０４ステンレス鋼の８０ミクロン厚のシートを、一連のピンでシートを貫通して孔を
開けて、孔のパターンを残すことにより穿孔した。数列の直径０．４ｍｍの丸孔を、列内
における孔の間隔が１ｍｍとなるように形成した。隣接する列を１．５ｍｍだけ離間させ
、一方の列の孔の位置は、隣接する列のものとはずらした。このようにして、長さ３０ｍ
ｍ、幅９.５ｍｍの矩形で、孔のグリッドを形成した。次いで、一片の長さ５０ｍｍ、幅
９．５ｍｍの孔開きステンレス鋼シートを切り取り、穿孔が全幅にわたるが、ただし、各
端部から１０ｍｍ下げて終わっているようにした。電気的接続ワイヤを、ステンレス鋼シ
ートの非穿孔部分に一方の端部ではんだ付けして、完成した燃料電池のための内部の電気
的接続点として動作するようにした。次いで、孔開き片を、直径３ｍｍのスチールロッド
の周りにチューブ構造に形成し、ステンレス鋼シートを穿孔する過程で形成された材料の
冠部が、チューブ構造の外側になるように巻き付けた。チューブ構造の継目を、両端の継
目上でポリプロピレンを融解することにより、一緒に留め付けた。ポリプロピレンを、は
んだごてを用いて溶融し、移して継目を覆った。結合部に十分な強度を与えるために、ポ
リプロピレンの一部がシートの穿孔を貫通していることを確保することが重要であった。
このようにして、３ｍｍの内径を有する長さ５０ｍｍのチューブ構造を形成した。このチ
ューブ構造は、完成した燃料電池要素において内側集電体層を形成するものであった。
【０１３２】
　幅１０ｍｍ、長さ１００ｍｍのＥＣ２０１９炭素織布電極材料（Ｆｕｅｌ　Ｃｅｌｌ　
Ｅａｒｔｈ製）の条片を、チューブ構造の一方の端部（内側集電体層内の穿孔のない部分
上）に張り付け、条片をチューブ構造の周りにらせんに巻き付けて、チューブ構造の長さ
に沿って連続層を形成した。ここで、隣接する巻き付け部が互いに隣接するが、オーバー
ラップはしない。条片を、チューブ構造の他方の端部に張り付けて、それを所定の位置に
保った。ＥＣ２０１９は、織られた炭素フィラメント材料であり、２０重量％の片側上に
被覆された炭素粒子に支持された白金を有する。ＥＣ２０１９の白金で被覆された側面を
、巻き付け層の外側とした。この層は、内側マクロ多孔性電子伝導層および内側電極層を
形成した。
【０１３３】



(39) JP 2014-508376 A 2014.4.3

10

20

30

40

50

　次に、幅１１ｍｍ、長さ１００ｍｍの厚さ５０ミクロンのＮａｆｉｏｎ（登録商標）膜
ＮＲＥ－２１２（ＤｕＰｏｎｔ製）の条片をチューブ構造の一方の端部に張り付け、らせ
んに巻き付けて、隣接する巻き付け部のオーバーラップが約１から２ｍｍとなるようにし
た。次いで、ＮＲＥ－２１２条片を、他方の端部に張り付けて、それを所定の位置に保っ
た。これは、燃料電池要素のＰＥＭ層を形成した。
【０１３４】
　次に、幅１０ｍｍ、長さ１００ｍｍのＥＣ２０１９の第２の条片を、巻き付けられた第
１の条片のＥＣ２０１９と同様に、チューブ構造の周囲に巻き付けた。この条片のＥＣ２
０１９では、触媒を、ＰＥＭに面するように巻き付けられた条片の内部で支持させた。こ
の層は、外側マクロ多孔性電子伝導層および外側電極層を形成した。
【０１３５】
　次に、直径０．５ｍｍのすずめっき銅線をチューブ構造の周りに巻き付けた。巻き付け
開始の際、隣接するワイヤの巻きを互いにはんだ付けして、その端部からほどけてしまう
のを防いだ。次いで、ワイヤを、張力をかけて外側にらせんに巻き付けて、それがしっか
りと巻回され、ワイヤの巻きの間に約０．５ｍｍから１ｍｍの隙間があるようにした。巻
き付けが、チューブ構造の遠位端部に達した際、ワイヤを巻き付けて、いくつかの隣接す
る巻きが互いに接し、隣接する巻きを横切って１点ではんだを配置し、張力が除かれた際
にワイヤがほどけるのを阻止するようにした。次いで、ワイヤを、最初の巻き付け部分の
上に、チューブの軸に対して浅い角度で反対方向に巻き付け、反対方向への巻き付けを開
始した場所であるチューブ構造の他方の端部においてはんだで留め付けた。この層は、外
側集電体層を形成した。反対方向への巻き付け操作の後、予備のワイヤを残し、外側集電
体層への電気的接続として動作するようした。
【０１３６】
　こうして組みあがった燃料電池要素を、次いで、直径３ｍｍのスチールロッドから取り
外し、独立の燃料電池要素を形成した。単一の燃料電池要素の内腔を水素供給源に接続で
きるようにするために、円錐形のポリプロピレンチューブ構造を、エポキシ樹脂を用いて
燃料電池要素の各端部に接着し、乾燥させた。先にステンレス鋼シートの内面にはんだ付
けされたワイヤを、円錐形のポリプロピレンチューブ構造の１つの内腔を通って引き出し
た。
【０１３７】
　燃料電池要素を以下のように試験した。燃料電池要素を、密閉容器内の水の上に室温で
浮かせたままにして、Ｎａｆｉｏｎ（登録商標）に高湿度環境下で水を吸収させて、使用
のためにそれを最初に調整した。次いで、燃料電池要素を容器から取り外し、内側および
外側の集電体の接続ワイヤを接続ブロックに結合した。シリンダから供給される水素ガス
を、水を通過させて泡立ててある程度加湿し、円錐形のポリプロピレンは、これを通って
配される内部の接続ワイヤを持たないが、この小端部に接続されたチューブ構造を介して
燃料電池要素の内腔側に供給した。余剰水素ガスは、燃料電池要素の他方の端部に接続さ
れた第２のチューブ構造を介して燃料電池要素から排出させた。燃料電池要素の周囲の室
内空気を、酸素源として使用した。マルチメータを、内側および外側集電体の間の電圧を
測定するために接続ワイヤの両端に配置し、水素をセルの内腔に供給した。０．１３オー
ムから０．９２オームまでの様々な負荷抵抗器を、接続ワイヤの間に配置し、電圧を測定
した。さらに、所定の位置に負荷抵抗器のない状態で、開放回路電圧も測定した。回路に
流れる電流を、負荷抵抗器の両端で測定された電圧差と、抵抗器の既知の抵抗値とから推
定した。燃料電池の面積を、ＰＥＭ層の円周が４ｍｍ、内側集電体の穿孔領域の長さが３
０ｍｍとして推定した。この結果、面積は３．８ｃｍ２であった。計算された電流を面積
で除して、電流密度を得た。単位は、単位ｃｍ２当たりのミリアンペアである。図９に、
負荷抵抗器の両端で測定された電圧と電流密度との関係を示す図を示す。
【０１３８】
　実施例２
本発明の第２の例示的な実施形態による燃料電池要素を作製し、燃料電池として試験した



(40) JP 2014-508376 A 2014.4.3

10

20

30

40

50

。壁厚１ｍｍで直径１２ｍｍのマクロ多孔性焼結ステンレス鋼チューブ構造の長さ３０ｍ
ｍの部分を、燃料電池要素用の内側集電体とした。
【０１３９】
　幅１０ｍｍ、長さ１００ｍｍのＥＣ２０１９炭素織布電極材料（Ｆｕｅｌ　Ｃｅｌｌ　
Ｅａｒｔｈ製）の条片を、チューブ構造の一方の端部に張り付け、条片をチューブ構造の
周りにらせんに巻き付けて、チューブ構造の長さに沿って連続層を形成した。ここで、隣
接する巻き付け部が互いに隣接するが、オーバーラップはしない。条片を、チューブ構造
の他方の端部に張り付けて、それを所定の位置に保った。ＥＣ２０１９は、織られた炭素
フィラメント材料であり、２０重量％の片側上に被覆された炭素粒子に支持された白金を
有する。ＥＣ２０１９の被覆された側面を、巻き付け層の外側とした。この層は、内側マ
クロ多孔性電子伝導層および内側電極層を形成した。
【０１４０】
　次に、幅４０ｍｍ、長さ３０ｍｍの厚さ５０ミクロンのＮａｆｉｏｎ（登録商標）膜Ｎ
ＲＥ－２１２（ＤｕＰｏｎｔ製）の条片を炭素布の周囲に巻き付けて、チューブ構造の長
さ方向に沿った真っ直ぐな継目で、１から２ｍｍオーバーラップするようにした。巻き付
けられたＮａｆｉｏｎ（登録商標）を両端で張り付けて、張り付けた端部の間で、Ｎａｆ
ｉｏｎ（登録商標）の長さ１２ｍｍの部分がＥＣ２０１９に触れる状態で、所定の位置で
それを保持した。これは、燃料電池要素のＰＥＭ層を形成した。
【０１４１】
　次に、幅１０ｍｍ、長さ１００ｍｍのＥＣ２０１９の第２の条片を、巻き付けられた第
１の条片のＥＣ２０１９と同様に、チューブ構造の周囲に巻き付けた。この条片のＥＣ２
０１９では、触媒を、ＰＥＭに面するように巻き付けられた条片の内部で支持させた。こ
の層は、外側マクロ多孔性電子伝導層および外側電極層を形成した。
【０１４２】
　次に、直径０．５ｍｍのすずめっき銅線をチューブ構造の周りに巻き付けた。巻き付け
開始の際、チューブ構造の一方の端部上でワイヤをねじり合せ、しっかりとしたワイヤの
ループを形成した。次いで、ワイヤを、２ｋｇの張力をかけて外側にらせんに巻き付けて
、それがしっかりと巻回され、ワイヤの巻きの間に約０ｍｍから０．５ｍｍの隙間がある
ようにした。巻き付けが、チューブ構造の遠位端部に達した際、ワイヤを、最初の巻き付
け部分の上に、浅い角度で反対方向に巻き付け、反対方向への巻き付けを開始した場所で
あるチューブ構造の他方の端部において、最初の巻き付けの開始から長いままで残された
ワイヤとともにねじり合わせた。この層は、外側集電体層を形成した。反対方向への巻き
付け操作の後、この予備のワイヤを残し、外側集電体層への電気的接続として動作するよ
うした。
【０１４３】
　アルミニウムチューブ構造は、その外径が焼結ステンレス鋼チューブ構造の内腔内への
摺動によりぴたりと嵌るものであったが、これを焼結ステンレス鋼チューブ構造の端部に
挿入し、エポキシ系接着剤で接着した。接着剤はまた、焼結チューブ構造の端部でマクロ
細孔を封鎖して、チューブ構造の端部からのガス漏れを最小限に抑えるように配置した。
すずめっき銅線をアルミニウム端部部材のうちの１つの周囲に巻き付け、それ自身の周囲
にねじってそれを締め付けた。ワイヤを残し、内側集電体への電気的接続として動作する
ようした。
【０１４４】
　燃料電池要素を以下のように試験した。燃料電池要素を、密閉容器内の水の上に室温で
浮かせたままにして、Ｎａｆｉｏｎ（登録商標）に高湿度環境下で水を吸収させて、使用
のためにそれを最初に調整した。次いで、燃料電池要素を容器から取り外し、内側および
外側の集電体の接続ワイヤを接続ブロックに結合した。シリンダから供給される水素ガス
を、水を通過させて泡立ててある程度加湿し、円錐形のポリプロピレンは、これを通って
配される内部の接続ワイヤを持たないが、この小端部に接続されたチューブ構造を介して
燃料電池要素の内腔側に供給した。余剰水素ガスは、燃料電池要素の他方の端部に接続さ
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れた第２のチューブ構造を介して燃料電池要素から排出させた。燃料電池要素の周囲の室
内空気を、酸素源として使用した。マルチメータを、内側および外側集電体の間の電圧を
測定するために接続ワイヤの両端に配置し、水素をセルの内腔に供給した。０．１３オー
ムから４オームまでの様々な負荷抵抗器を、接続ワイヤの間に配置し、電圧を測定した。
さらに、所定の位置に負荷抵抗器のない状態で、開放回路電圧も測定した。回路に流れる
電流を、負荷抵抗器の両端で測定された電圧差と、抵抗器の既知の抵抗値とから推定した
。燃料電池の面積を、ＰＥＭ層の円周が１２．２ｍｍ、アクセス可能なＰＥＭ区域の長さ
が１２ｍｍとして推定した。この結果、面積は４．６ｃｍ２であった。計算された電流を
面積で除して、電流密度を得た。単位は、単位ｃｍ２当たりのミリアンペアである。図１
０に、負荷抵抗器の両端で測定された電圧と電流密度との関係を示す図を示す。
【０１４５】
　当業者には理解されるように、ここで開示された要素および構造を多くの組み合わせに
おいて使用でき、これらが本発明の一部を形成することを理解されたい。
【０１４６】
　上述の様々な方法および技術は、本出願を実施する多くの方法を提供する。当然ながら
、必ずしも記載されたすべての目的または利点が、本明細書に記載された任意の特定の実
施形態によって達成され得るわけではないことを理解されたい。したがって、例えば、必
ずしも本明細書に教示または示唆されたように他の目的または利点を達成しなくても、本
明細書に教示されたような１つの利点または複数の利点を達成または最適化する方法で、
本方法が実行され得ることを当業者は理解されたい。本明細書において様々な代替策に言
及した。一部の好適な実施形態は、１つの特徴、別の特徴、またはいくつかの特徴を特に
含み、他方、その他の好適な実施形態は、１つの特徴、別の特徴、またはいくつかの特徴
を特に除外し、他方、別のその他の好適な実施形態は、１つの有利な特徴、別の有利な特
徴、またはいくつかの有利な特徴を含むことにより、特定の特徴を緩和することを理解さ
れたい。
【０１４７】
　さらに、当業者は、異なる実施形態の様々な特徴の適用可能性を理解するであろう。同
様に、上述の様々な要素、特徴およびステップ、ならびにそのような各要素、特徴または
ステップのその他の周知の同等物は、当業者によって様々な組み合わせで利用されて、本
明細書に記載された原理に従って、方法を実行することが可能である。多様な実施形態で
は、様々な要素、特徴およびステップの中で、一部は特に含まれ、その他は特に除外され
る。
【０１４８】
　本出願は、ある実施形態および実施例に関連して開示されたが、当業者は、本出願の実
施形態が、具体的に開示された実施形態を超えて、その他の代替の実施形態および使用の
両方、またはいずれか一方、ならびに変更、ならびにその同等物にまで拡大することを理
解されたい。
【０１４９】
　一部の実施形態では、本出願の特定の実施形態を記述し、請求するために使用される、
成分量、分子量などの特性、反応条件などを表す数字は、場合によっては用語「約」によ
って修飾されると理解されるべきである。したがって、一部の実施形態では、明細書およ
び添付の特許請求の範囲に記載された数値パラメータは、特定の実施例によって得ようと
する所望の特性に応じて変化し得る近似値である。一部の実施形態では、数値パラメータ
は、報告された有効桁数に照らし、通常の丸め技法を適用することによって解釈されるべ
きである。本出願の一部の実施形態の広範囲で説明する数値的範囲およびパラメータは、
近似値であるが、具体例に説明された数値は可能な限り正確に報告する。
【０１５０】
　一部の実施形態では、本出願の特定の実施形態の説明に関連して（特に、特許請求の範
囲に関連して）用いられる語「ａ」および「ａｎ」および「ｔｈｅ」は、単数および複数
の両方におよぶものと解釈される。本明細書中の数値範囲の列挙は、単にその範囲内に該
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。本明細書中で特に指摘しない限り、各値は、本明細書中で個々に列挙されるかのように
、明細書に組み込まれる。本明細書中で説明されるすべての方法は、本明細書中で特に指
摘したり、明らかに文脈と矛盾したりしない限り、あらゆる適切な順番で行うことができ
る。本明細書の特定の実施形態に関連して使用するあらゆる例または例示的な言い回し（
例えば「など」）は、特に主張しない限り、単に本出願をよりよく説明することのみを意
図し、本出願の範囲に対する制限を設けるものではない。明細書中の如何なる言い回しも
、本発明の実施に不可欠である、請求項に記載されていない要素を示すものとは解釈され
ないものとする。
【０１５１】
　本明細書中では、本出願を実施するため本発明者が知っている最良の形態を含め、本出
願の好ましい実施形態について説明している。当業者には、上記説明を読めば、これらの
好ましい実施形態の変形が明らかとなろう。当業者が適宜このような変形を適用し、本明
細書中で具体的に説明される以外の方法で本出願が実施されることが期待される。したが
って、本出願は、準拠法で許されているように、本明細書に添付された請求項に記載の内
容の修正および均等物をすべて含む。さらに、本明細書中で特に指摘したり、明らかに文
脈と矛盾したりしない限り、上記要素のあらゆる組み合わせがすべての変形において本出
願に包含される。
【０１５２】
　本明細書で参照したすべての特許、特許出願、特許出願の公開公報、および記事、書籍
、仕様書、刊行物、文書、物事、または同様のもの、またはこれらの組み合わせなどのそ
の他の資料は、ここにすべての目的でそれらの全体が本明細書にこの参照として組み込ま
れる。ただし、同様の資料に関連するいかなる審査ファイル履歴も、本文書とは不一致で
ある、または抵触するいかなる同様の資料も、現在または後に、本文書に関係する最も広
い請求の範囲に関して限定作用を有することがあるいかなる同様の資料も除く。一例とし
て、組み込まれた資料のいずれかに関連し、かつ本文書に関連する記述、定義、または用
語の使用、またはこれらの組み合わせの間において、いかなる不一致または抵触が生じる
場合も、本文書内の記述、定義、または用語の使用、またはこれらの組み合わせが優先す
る。
【０１５３】
　最後に、本明細書に開示された本出願の実施形態は、本出願の実施形態の原理を例示す
るものであることを理解されたい。利用可能なその他の変更は、本出願の範囲内とするこ
とができる。したがって、一例として、限定するものではないが、本出願の実施形態の代
替的な構成を本明細書の教示に従って利用することができる。したがって、本明細書に開
示した実施形態は、精密に図示し説明したようには限定されない。
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