
(57)【要約】
燃料電池用の燃料組成物は、水などの極性溶媒、この溶媒中に飽和濃度で溶解している第
一の燃料の第一の部分、およびその溶媒中に懸濁している前記第一の燃料の第二の部分を
含み、この第二の部分は、燃料の貯蔵庫として作用し、この溶解部分が消費される。好ま
しくは、この第一の燃料は、ＮａＢＨ 4などの水素化物である。場合によって、前記燃料
組成物は、また前記溶媒中での第一の燃料の溶解性を制御し、第一の燃料の分解を阻害し
、懸濁液を安定化させるアルコールなどの第二の燃料を含む。好ましくは、前記燃料組成
物は、また前記第一の燃料を安定化させるためのアルカリなどの添加剤を含む。
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【 特 許 請 求 の 範 囲 】
【 請 求 項 １ 】
　 （ ａ ） 溶 媒
　 （ ｂ ） 前 記 溶 媒 中 に 溶 解 し た 第 一 の 燃 料 の 第 一 の 部 分 、 お よ び
　 （ ｃ ） 前 記 溶 媒 中 に 懸 濁 し た 前 記 第 一 の 燃 料 の 第 二 の 部 分
　 を 含 む 、 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 ２ 】
　 前 記 溶 媒 は 、 極 性 溶 媒 で あ る 、 請 求 項 １ に 記 載 の 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 ３ 】
　 前 記 極 性 溶 媒 は 、 水 で あ る 、 請 求 項 １ に 記 載 の 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 ４ 】
　 前 記 第 一 の 燃 料 の 第 一 の 部 分 の 濃 度 は 、 そ の 飽 和 濃 度 で あ る 、 請 求 項 １ に 記 載 の 燃 料 組
成 物 。
【 請 求 項 ５ 】
　 前 記 第 一 の 燃 料 は 、 塩 で あ っ て 、 そ の ア ニ オ ン が 、 前 記 溶 媒 中 に お け る 還 元 半 反 応 の 生
成 物 で あ っ て 、 前 記 溶 媒 中 で の 水 素 電 極 の 標 準 還 元 電 位 と 比 べ て よ り 負 で あ る 標 準 還 元 電
位 を 有 す る 、 請 求 項 １ に 記 載 の 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 ６ 】
　 前 記 第 一 の 燃 料 は 、 Ｌ ｉ Ａ ｌ Ｈ 4 、 Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 、 Ｌ ｉ Ｂ Ｈ 4 、 （ Ｃ Ｈ 3 ） 3 Ｎ Ｈ Ｂ Ｈ 3 、 Ｎ ａ
Ａ ｌ Ｈ 4 、 Ｎ ａ Ｃ Ｎ Ｂ Ｈ 3 、 Ｃ ａ Ｈ 2 、 Ｌ ｉ Ｈ 、 Ｎ ａ Ｈ 、 Ｋ Ｈ 、 Ｎ ａ 2 Ｓ 2 Ｏ 3 、 Ｎ ａ 2 Ｈ Ｐ Ｏ 3

、 Ｎ ａ 2 Ｈ Ｐ Ｏ 2 、 Ｋ 2 Ｓ 2 Ｏ 3 、 Ｋ 2 Ｈ Ｐ Ｏ 3 、 Ｋ 2 Ｈ Ｐ Ｏ 2 、 Ｎ ａ Ｃ Ｏ Ｏ Ｈ お よ び Ｋ Ｃ Ｏ Ｏ Ｈ
か ら 成 る 群 か ら 選 択 さ れ る 、 請 求 項 ５ に 記 載 の 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 ７ 】
　 前 記 第 一 の 燃 料 は 、 水 素 化 物 で あ る 、 請 求 項 １ に 記 載 の 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 ８ 】
　 前 記 第 一 の 燃 料 は 、 Ｌ ｉ Ａ ｌ Ｈ 4 、 Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 、 Ｌ ｉ Ｂ Ｈ 4 、 （ Ｃ Ｈ 3 ） 3 Ｎ Ｈ Ｂ Ｈ 3 、 Ｎ ａ
Ａ ｌ Ｈ 4 、 Ｎ ａ Ｃ Ｎ Ｂ Ｈ 3 、 Ｃ ａ Ｈ 2 、 Ｌ ｉ Ｈ 、 Ｎ ａ Ｈ お よ び Ｋ Ｈ か ら 成 る 群 か ら 選 択 さ れ
る 、 請 求 項 ７ に 記 載 の 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 ９ 】
　 前 記 第 一 の 燃 料 は 、 Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 で あ る 、 請 求 項 ８ に 記 載 の 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 １ ０ 】
　 前 記 第 一 の 燃 料 の 第 二 の 部 分 は 、 前 記 燃 料 組 成 物 の 重 量 で 約 ０ ． １ ～ 約 ８ ０ 重 量 ％ で あ
る 、 請 求 項 １ に 記 載 の 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 １ １ 】
　 前 記 第 一 の 燃 料 の 第 二 の 部 分 は 、 前 記 燃 料 組 成 物 の 重 量 で 約 ５ ～ 約 ２ ５ 重 量 ％ で あ る 、
請 求 項 １ ０ に 記 載 の 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 １ ２ 】
　 （ ｄ ） 前 記 溶 媒 中 に 溶 解 し た 第 二 の 燃 料
　 を さ ら に 含 む 、 請 求 項 １ に 記 載 の 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 １ ３ 】
　 前 記 第 二 の 燃 料 は 、 ア ル コ ー ル で あ る 、 請 求 項 １ ２ に 記 載 の 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 １ ４ 】
　 前 記 ア ル コ ー ル は 、 メ タ ノ ー ル 、 エ タ ノ ー ル 、 プ ロ パ ノ ー ル 、 ブ タ ノ ー ル 、 ペ ン タ ノ ー
ル 、 ヘ キ サ ノ ー ル 、 エ チ レ ン グ リ コ ー ル お よ び グ リ セ ロ ー ル か ら 成 る 群 か ら 選 択 さ れ る 、
請 求 項 １ ３ に 記 載 の 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 １ ５ 】
　 前 記 第 二 の 燃 料 は 、 前 記 燃 料 組 成 物 の 重 量 で 約 ０ ． １ ～ 約 ５ ０ 重 量 ％ で あ る 、 請 求 項 １
２ に 記 載 の 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 １ ６ 】
　 前 記 第 二 の 燃 料 は 、 前 記 燃 料 組 成 物 の 重 量 で 約 １ ～ 約 ２ ５ 重 量 ％ で あ る 、 請 求 項 １ ５ に
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記 載 の 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 １ ７ 】
　 （ ｄ ） 前 記 溶 媒 中 に 前 記 第 一 の 燃 料 の 溶 解 性 を 制 御 す る た め の 添 加 剤
　 を さ ら に 含 む 、 請 求 項 １ に 記 載 の 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 １ ８ 】
　 前 記 添 加 剤 は 、 ア ル コ ー ル で あ る 、 請 求 項 １ ７ に 記 載 の 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 １ ９ 】
　 前 記 ア ル コ ー ル は 、 メ タ ノ ー ル 、 エ タ ノ ー ル 、 プ ロ パ ノ ー ル 、 ブ タ ノ ー ル 、 ペ ン タ ノ ー
ル 、 ヘ キ サ ノ ー ル 、 エ チ レ ン グ リ コ ー ル お よ び グ リ セ リ ン か ら 成 る 群 か ら 選 択 さ れ る 、 請
求 項 １ ８ に 記 載 の 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 ２ ０ 】
　 前 記 添 加 剤 は 、 前 記 燃 料 組 成 物 の 重 量 で 約 ０ ． １ ～ 約 ５ ０ 重 量 ％ で あ る 、 請 求 項 １ ７ に
記 載 の 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 ２ １ 】
　 前 記 添 加 剤 は 、 前 記 燃 料 組 成 物 の 重 量 で 約 １ ～ 約 ２ ５ 重 量 ％ で あ る 、 請 求 項 ２ ０ に 記 載
の 前 記 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 ２ ２ 】
　 燃 料 電 池 の 陽 極 に お け る 前 記 第 一 の 燃 料 の 分 解 を 阻 害 す る 添 加 剤 を さ ら に 含 む 、 請 求 項
１ に 記 載 の 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 ２ ３ 】
　 前 記 添 加 剤 は 、 ア ル コ ー ル で あ る 、 請 求 項 ２ ２ に 記 載 の 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 ２ ４ 】
　 前 記 ア ル コ ー ル は 、 メ タ ノ ー ル 、 エ タ ノ ー ル 、 プ ロ パ ノ ー ル 、 ブ タ ノ ー ル 、 ペ ン タ ノ ー
ル 、 ヘ キ サ ノ ー ル 、 エ チ レ ン グ リ コ ー ル お よ び グ リ セ ロ ー ル か ら 成 る 群 か ら 選 択 さ れ る 、
請 求 項 ２ ３ に 記 載 の 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 ２ ５ 】
　 前 記 添 加 剤 は 、 前 記 燃 料 組 成 物 の 重 量 で 約 ０ ． １ ～ 約 ５ ０ 重 量 ％ で あ る 、 請 求 項 ２ ２ に
記 載 の 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 ２ ６ 】
　 前 記 添 加 剤 は 、 前 記 燃 料 組 成 物 の 重 量 で 約 １ ～ 約 ２ ５ 重 量 ％ で あ る 、 請 求 項 ２ ５ に 記 載
の 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 ２ ７ 】
　 （ ｄ ） 前 記 溶 媒 中 に 、 前 記 第 一 の 燃 料 の 第 一 の 部 分 を 安 定 化 さ せ る た め の 添 加 剤
　 を さ ら に 含 む 、 請 求 項 １ に 記 載 の 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 ２ ８ 】
　 前 記 添 加 剤 は 、 ア ル カ リ で あ る 、 請 求 項 ２ ７ に 記 載 の 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 ２ ９ 】
　 前 記 ア ル カ リ は 、 Ｌ ｉ Ｏ Ｈ 、 Ｎ ａ Ｏ Ｈ お よ び Ｋ Ｏ Ｈ か ら 成 る 群 か ら 選 択 さ れ る 請 求 項 ２
８ に 記 載 の 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 ３ ０ 】
　 前 記 添 加 剤 は 、 塩 基 性 の 塩 で あ る 、 請 求 項 ２ ７ に 記 載 の 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 ３ １ 】
　 前 記 溶 媒 中 の 前 記 添 加 剤 の 濃 度 は 、 約 ０ ． １ モ ル ／ リ ッ ト ル ～ 約 １ ２ モ ル ／ リ ッ ト ル で
あ る 、 請 求 項 ２ ７ に 記 載 の 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 ３ ２ 】
　 前 記 溶 媒 中 の 前 記 添 加 剤 の 濃 度 は 、 約 ０ ． ２ モ ル ／ リ ッ ト ル ～ 約 ５ モ ル ／ リ ッ ト ル で あ
る 、 請 求 項 ３ １ に 記 載 の 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 ３ ３ 】
　 （ ｄ ） 前 記 懸 濁 液 を 安 定 化 さ せ る た め の 添 加 剤
　 を さ ら に 含 む 、 請 求 項 １ に 記 載 の 燃 料 組 成 物 。
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【 請 求 項 ３ ４ 】
　 前 記 添 加 剤 は 、 ア ル コ ー ル で あ る 、 請 求 項 ３ ３ に 記 載 の 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 ３ ５ 】
　 前 記 ア ル コ ー ル は 、 メ タ ノ ー ル 、 エ タ ノ ー ル 、 プ ロ パ ノ ー ル 、 ブ タ ノ ー ル 、 ペ ン タ ノ ー
ル 、 ヘ キ サ ノ ー ル 、 エ チ レ ン グ リ コ ー ル お よ び グ リ セ ロ ー ル か ら 成 る 群 か ら 選 択 さ れ る 、
請 求 項 ３ ４ に 記 載 の 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 ３ ６ 】
　 前 記 添 加 剤 は 、 前 記 溶 媒 中 の 前 記 第 一 の 燃 料 の 第 一 の 部 分 の 前 記 溶 液 を 、 前 記 第 一 の 燃
料 の 第 二 の 部 分 の 密 度 と 実 質 的 に 同 等 な 密 度 に す る の に 十 分 な 比 率 で 存 在 す る 、 請 求 項 ３
３ に 記 載 の 燃 料 組 成 物 。
【 請 求 項 ３ ７ 】
　 請 求 項 １ に 記 載 の 燃 料 組 成 物 を 含 む 燃 料 電 池 。
【 請 求 項 ３ ８ 】
　 （ ａ ） 陰 極 お よ び 陽 極 を 含 む 燃 料 電 池 を 提 供 す る ス テ ッ プ と 、
　 （ ｂ ） 酸 化 剤 を 前 記 陰 極 と 接 触 さ せ る ス テ ッ プ と 、
　 （ ｃ ） 燃 料 組 成 物 を 前 記 陽 極 と 接 触 さ せ る ス テ ッ プ と 、
　 を 含 む 発 電 方 法 で あ っ て 、
　 前 記 燃 料 組 成 物 は 、
　 （ i） 溶 媒
　 （ ii） 前 記 溶 媒 中 に 溶 解 し た 燃 料 の 第 一 の 部 分 、 お よ び
　 （ iii） 前 記 溶 媒 中 に 懸 濁 し た 前 記 燃 料 の 第 二 の 部 分
　 を 含 む 、 発 電 方 法 。
【 請 求 項 ３ ９ 】
　 前 記 溶 媒 は 、 極 性 溶 媒 で あ る 、 請 求 項 ３ ８ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ４ ０ 】
　 前 記 極 性 溶 媒 は 、 水 で あ る 、 請 求 項 ３ ９ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ４ １ 】
　 前 記 燃 料 の 第 一 の 部 分 の 濃 度 は 、 少 な く と も 初 期 に は 実 質 的 に そ の 飽 和 濃 度 で あ る 、 請
求 項 ３ ８ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ４ ２ 】
　 前 記 燃 料 の 第 一 の 部 分 が 消 費 さ れ る に つ れ 、 前 記 濃 度 が 前 記 の 実 質 的 飽 和 濃 度 に 維 持 さ
れ る よ う に 、 前 記 燃 料 の 第 二 の 部 分 が 前 記 溶 媒 中 に 溶 解 す る 、 請 求 項 ４ １ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ４ ３ 】
　 前 記 燃 料 は 、 塩 で あ っ て 、 そ の ア ニ オ ン が 、 前 記 溶 媒 中 に お け る 還 元 半 反 応 の 生 成 物 で
あ っ て 、 前 記 溶 媒 中 で の 水 素 電 極 の 標 準 還 元 電 位 と 比 べ て よ り 負 で あ る 標 準 還 元 電 位 を 有
す る 、 請 求 項 ３ ８ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ４ ４ 】
　 前 記 第 一 の 燃 料 は 、 水 素 化 物 で あ る 、 請 求 項 ３ ８ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ４ ５ 】
　 前 記 燃 料 組 成 物 は 、
　 （ iv） 前 記 陽 極 に お け る 前 記 燃 料 の 分 解 を 阻 害 す る 添 加 剤
　 を さ ら に 含 む 、 請 求 項 ３ ８ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ４ ６ 】
　 前 記 燃 料 組 成 物 は 、
　 （ iv） 前 記 溶 媒 中 に 、 前 記 燃 料 の 第 一 の 部 分 を 安 定 化 さ せ る た め の 添 加 剤
　 を さ ら に 含 む 、 請 求 項 ３ ８ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ４ ７ 】
　 （ ｄ ） 前 記 懸 濁 液 を 安 定 化 さ せ る た め の 添 加 剤
　 を さ ら に 含 む 、 請 求 項 ３ ８ に 記 載 の 燃 料 組 成 物 。
【 発 明 の 詳 細 な 説 明 】
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【 技 術 分 野 】
【 ０ ０ ０ １ 】
　 本 発 明 は 、 電 気 化 学 燃 料 電 池 に 使 用 さ れ る 懸 濁 燃 料 組 成 物 、 こ の 懸 濁 燃 料 組 成 物 に よ り
発 電 す る 方 法 、 お よ び 発 電 す る た め に 懸 濁 燃 料 組 成 物 を 使 用 す る 燃 料 電 池 に 関 す る 。
【 背 景 技 術 】
【 ０ ０ ０ ２ 】
　 燃 料 電 池 は 、 化 学 反 応 の エ ネ ル ギ ー を 電 気 エ ネ ル ギ ー に 変 換 す る 装 置 で あ る 。 他 の 電 気
エ ネ ル ギ ー 供 給 源 と 比 べ て 、 燃 料 電 池 は 、 利 点 を 有 す る が 、 中 で も 高 い 効 率 と 環 境 面 に 優
れ た 点 が 特 筆 さ れ る 。 燃 料 電 池 は 、 電 力 供 給 源 と し て 認 め ら れ つ つ あ る が 、 多 く の 用 途 、
特 に 移 動 性 お よ び 携 帯 的 用 途 へ の 燃 料 電 池 の 普 及 を 妨 げ る 技 術 的 難 点 が あ る 。
　 燃 料 電 池 は 、 燃 料 を 触 媒 陽 極 に 接 触 さ せ 、 一 方 、 酸 化 剤 を 触 媒 陰 極 に 接 触 さ せ て 発 電 す
る 。 燃 料 は 、 陽 極 に 接 触 す る と 、 触 媒 中 心 で 酸 化 さ れ て 電 子 を 生 じ る 。 こ の 電 子 が 陽 極 か
ら 陰 極 へ 、 電 極 同 士 を 接 続 す る 電 気 回 路 を 通 っ て 移 動 す る 。 同 時 に 、 酸 化 剤 が 陰 極 で 触 媒
作 用 に よ り 還 元 さ れ 、 陽 極 で 発 生 し た 電 子 が 消 費 さ れ る 。 陰 極 ま た は 陽 極 の ど ち ら か で 、
対 応 し て イ オ ン が 生 成 さ れ 、 こ れ ら の イ オ ン が 、 両 電 極 に 接 触 し て い る 電 解 質 を 通 っ て 、
も う 一 方 の 電 極 に 拡 散 す る こ と に よ り 、 質 量 バ ラ ン ス お よ び 電 荷 バ ラ ン ス が 維 持 さ れ る 。
　 一 般 的 な 燃 料 電 池 は 、 水 素 を 燃 料 と し て 、 酸 素 を 酸 化 剤 と し て 使 用 す る 。 具 体 的 に は 、
水 素 が 陽 極 で 酸 化 さ れ て 、 式 １ に 示 す よ う に 陽 子 お よ び 電 子 を 放 出 す る 。
　
　
　
　 陽 子 は 、 電 解 質 中 を 陰 極 方 向 に 進 む 。 電 子 は 、 陽 極 か ら 、 電 力 負 荷 を 経 て 陰 極 へ 移 動 す
る 。 陰 極 で は 、 酸 素 が 水 素 か ら 生 成 さ れ た 電 子 お よ び 陽 子 と 結 合 し て 還 元 さ れ 、 式 ２ に 示
す よ う に 水 を 形 成 す る 。
　
　
　
　 水 素 を 燃 料 と し て 使 用 す る 燃 料 電 池 は 、 簡 単 、 清 潔 か つ 効 率 的 で あ る が 、 水 素 が 非 常 に
燃 え や す く 、 水 素 の 貯 蔵 と 輸 送 に 大 型 の 高 圧 タ ン ク が 必 要 で あ る こ と か ら 、 水 素 供 給 型 燃
料 電 池 は 、 多 く の 用 途 に は 不 向 き で あ る と い え る 。
【 ０ ０ ０ ３ 】
　 一 般 に 、 液 体 の 貯 蔵 、 取 扱 い お よ び 輸 送 は 、 気 体 と 比 べ る と 簡 単 で あ る 。 し た が っ て 、
液 体 燃 料 を 燃 料 電 池 に 使 用 す る こ と が 提 案 さ れ て い る 。 メ タ ノ ー ル な ど の 液 体 燃 料 を そ の
ま ま 水 素 に 変 換 す る 方 法 が い く つ か 開 発 さ れ て い る 。 こ れ ら の 方 法 は 、 単 純 で は な く 、 燃
料 の 前 処 理 段 階 と 複 雑 な 燃 料 調 節 シ ス テ ム を 要 す る 。
　 液 体 燃 料 を 直 接 酸 化 す る 燃 料 電 池 が 、 こ の 問 題 を 解 決 す る 。 燃 料 を 直 接 燃 料 電 池 に 供 給
す る た め 、 直 接 液 体 供 給 型 燃 料 電 池 は 、 比 較 的 簡 単 で あ る 。 最 も 一 般 的 に は 、 こ の よ う な
タ イ プ の 電 池 に は 、 安 価 で 多 種 多 様 の 供 給 源 か ら 入 手 可 能 で 、 高 い 比 エ ネ ル ギ ー （ リ ッ ト
ル あ た り ５ ０ ２ ０ ア ン ペ ア 時 ） を 有 す る メ タ ノ ー ル が 、 燃 料 と し て 使 用 さ れ て い る 。
　 直 接 供 給 型 メ タ ノ ー ル 燃 料 電 池 で は 、 メ タ ノ ー ル が 、 陽 極 で 触 媒 作 用 に よ っ て 酸 化 さ れ
、 電 子 、 陽 子 お よ び 一 酸 化 炭 素 が 、 式 ３ に 示 す よ う に 生 成 さ れ る 。
　
　
　
　 一 酸 化 炭 素 は 、 陽 極 上 の 触 媒 作 用 部 位 に し っ か り と 結 合 す る 。 さ ら な る 酸 化 が で き る 部
位 の 数 が 減 る の で 、 出 力 電 力 が 減 少 す る 。 こ の 問 題 に 対 す る １ つ の 解 決 策 と し て 、 Ｃ Ｏ が
吸 着 さ れ に く い プ ラ チ ナ ／ ル テ ニ ウ ム 合 金 な ど の 陽 極 触 媒 を 使 用 す る こ と が 挙 げ ら れ る 。
も う １ つ の 解 決 策 と し て 、 燃 料 を 、 メ タ ノ ー ル と 水 溶 性 液 体 電 解 質 と の 混 合 物 で あ る 「 陽
極 液 」 と し て 電 池 内 に 導 入 す る こ と が 挙 げ ら れ る 。 メ タ ノ ー ル は 、 陽 極 で 水 と 反 応 し て 、
式 ４ に 示 す よ う に 、 二 酸 化 炭 素 と 水 素 イ オ ン を 生 成 す る 。
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　 陽 極 液 を 使 用 す る 燃 料 電 池 で は 、 陽 極 液 の 組 成 が 、 設 計 上 考 慮 を 要 す る 重 要 な 点 と な る
。 陽 極 液 は 、 高 い 導 電 率 と 高 い イ オ ン 移 動 度 の 両 方 を 、 最 適 な 燃 料 濃 度 で 有 す る 必 要 が あ
る 。 酸 性 溶 液 が 最 も 一 般 的 に 使 用 さ れ る 。 残 念 な が ら 、 酸 性 陽 極 液 は 、 比 較 的 高 い 温 度 で
最 高 効 率 を 示 す が 、 こ の 温 度 で は 、 陽 極 液 の 酸 性 度 で 陽 極 が 不 活 性 化 ま た は 破 壊 さ れ る 恐
れ が あ る 。 ｐ Ｈ ７ 近 く の 陽 極 液 は 、 陽 極 に 優 し い が 、 効 率 的 に 電 気 を 発 生 す る に は 導 電 率
が 低 す ぎ る 。 し た が っ て 、 従 来 型 の 直 接 供 給 型 メ タ ノ ー ル 燃 料 電 池 の 多 く は 、 固 体 の 高 分
子 電 解 質 （ Ｓ Ｐ Ｅ ） 膜 を 使 用 し て い る 。
【 ０ ０ ０ ４ 】
　 Ｓ Ｐ Ｅ 膜 を 使 用 す る 電 池 で は 、 陰 極 が 空 気 中 の 酸 素 に 曝 さ れ 、 陽 極 と は 陽 子 交 換 膜 で 分
離 さ れ て い る 。 こ の 陽 子 交 換 膜 は 、 電 解 質 と し て も 、 ま た 液 状 陽 極 液 が 入 っ て い る 陽 極 コ
ン パ ー ト メ ン ト か ら の 液 漏 れ を 防 止 す る 物 理 的 バ リ ヤ と し て も 作 用 す る 。 燃 料 電 池 固 体 電
解 質 と し て 通 常 使 用 さ れ る 膜 の １ 種 に は 、 デ ュ ポ ン （ E. I. Dupont de Nemours (Wilming
ton, DE)） に よ っ て 「 ナ フ ィ オ ン （ Nafion） 」 の 商 標 で 販 売 さ れ て い る パ ー フ ル オ ロ カ ー
ボ ン 材 料 が あ る 。 Ｓ Ｐ Ｅ 膜 を 使 用 す る 燃 料 電 池 は 、 陽 極 液 を ベ ー ス と す る 他 の 燃 料 電 池 に
比 べ て 、 電 力 密 度 が よ り 高 く 、 稼 働 寿 命 が よ り 長 い 。
　 Ｓ Ｐ Ｅ 膜 燃 料 電 池 は 、 高 い 濃 度 の メ タ ノ ー ル が 膜 を 溶 解 し や す く 、 膜 を 通 っ て 拡 散 す る
こ と か ら 生 じ る 実 用 上 の 欠 点 が あ る 。 そ の 結 果 、 電 池 に 供 給 し た メ タ ノ ー ル の 大 部 分 が 、
発 電 に 利 用 さ れ ず 、 蒸 発 に よ っ て 失 わ れ る か 、 ま た は 陰 極 で 直 接 酸 化 さ れ て 、 電 気 の 代 わ
り に 熱 を 発 生 す る 。
　 燃 料 が 膜 を 浸 透 す る と い う 問 題 は 、 低 メ タ ノ ー ル 含 有 量 （ 最 高 ３ ％ ） の 陽 極 液 を 使 用 す
る こ と に よ り 解 決 さ れ る 。 メ タ ノ ー ル 含 有 量 が 低 い と 、 燃 料 電 池 の 効 率 （ 消 費 し た 燃 料 の
容 積 の 関 数 と し て 、 出 力 電 力 で 測 定 す る ） が 制 限 さ れ 、 燃 料 輸 送 、 無 効 重 量 お よ び 廃 棄 物
処 理 の 問 題 を 生 じ る 。 低 メ タ ノ ー ル 含 有 の 陽 極 液 を ベ ー ス と す る 液 体 燃 料 電 池 の 使 用 （ 特
に 移 動 お よ び 携 帯 用 途 ） を さ ら に 制 限 し て い る も の は 、 燃 料 循 環 、 補 充 、 加 熱 お よ び ガ ス
抜 き 用 に 必 要 な 周 辺 設 備 の 費 用 お よ び そ の 複 雑 性 で あ る 。
　 最 後 に 、 メ タ ノ ー ル は 、 高 い 比 エ ネ ル ギ ー を 有 す る に も か か わ ら ず 、 室 温 で は む し ろ 非
反 応 性 で あ り 、 メ タ ノ ー ル 燃 料 電 池 の 比 電 力 出 力 は 、 平 方 セ ン チ メ ー ト ル あ た り 約 １ ５ ミ
リ ワ ッ ト に 限 定 さ れ る 。
　 他 の 有 機 化 合 物 、 特 に 、 高 級 ア ル コ ー ル 、 炭 化 水 素 お よ び 酢 酸 塩 類 が 、 燃 料 電 池 の 燃 料
と し て 提 案 さ れ て い る 。 例 え ば 、 サ ヴ ァ ド ゴ 　 オ ー ． お よ び ヤ ン 　 エ ッ ク ス ． の 「 The el
ectrooxidation of some acetals for direct hydrocarbons fuel cell applications」
、 第 ３ 回 国 際 電 気 触 媒 シ ン ポ ジ ウ ム 、 ス ロ ベ ニ ア 、 １ ９ ９ ９ 年 、 ５ ７ 頁 (O.Savadogo and 
X. Yang,“ The electrooxidation of some acetals for direct hydrocarbons fuel cell
 applications” , IIIrd International Symposium on Electrocatalysis, Slovenia, 19
99, p.57)、 お よ び ラ ミ ー 　 シ ー ． ら の 「 Direct anodic oxidation of methanol, ethano
l and higher alcohols and hydrocarbons in PEM fuel cells」 、 第 ３ 回 国 際 電 気 触 媒 シ
ン ポ ジ ウ ム 、 ス ロ ベ ニ ア 、 １ ９ ９ ９ 年 、 ９ ５ 頁 (C. Lamy et al.,“ Direct anodic oxidat
ion of methanol, ethanol and higher alcohols and hydrocarbons in PEM fuel cells
” , IIIrd International Symposium on Electrocatalysis, Slovenia, 1999, p.95)を 参
照 さ れ た い 。 こ れ ら 燃 料 の 候 補 の ほ と ん ど は 、 電 気 化 学 活 性 が 低 く 、 コ ス ト が 高 く 、 場 合
に よ っ て は 、 毒 性 が あ る た め 、 見 込 み は 非 常 に 少 な い こ と が 示 さ れ て い る 。
　 ま た 、 金 属 水 素 化 物 、 ヒ ド ラ ジ ン お よ び ヒ ド ラ ジ ン 誘 導 体 な ど の 無 機 の 水 溶 性 還 元 剤 も
、 燃 料 電 池 の 燃 料 と し て 提 案 さ れ て い る 。 例 え ば 、 レ ル 　 エ ス ． の 「 The characterizati
on of an alkaline fuel cell that uses hydrogen storage alloys」 , Journal of the 
Electrochemical Society、 １ ４ ９ 巻 、 第 ５ 号 、 Ａ ６ ０ ３ ～ Ａ ６ ０ ６ 頁 (２ ０ ０ ２ 年 )(S. L
el,“ The characterization of an alkaline fuel cell that uses hydrogen storage al
loys” , Journal of the Electrochemical Society vol.149 no.5 pp.A603-A606 (2002))
、  ボ ッ ク リ ス 　 ジ ェ イ ． オ ー ’ エ ム ． お よ び ス リ ニ ヴ ァ サ ン 　 エ ス ． 、 Fuel cells: The
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ir Electrochemistry、  McGraw-Hill、 ニ ュ ー ヨ ー ク 、 １ ９ ６ ９ 年 、 ５ ８ ９ ～ ５ ９ ３ 頁 （ J
.O'M. Bockris and S.Srinivasan, Fuel cells: Their Electrochemistry, McGraw-Hill,
 New York, 1969, pp. 589-593） 、 お よ び コ ー ビ ヴ ィ ン 　 エ ヌ ． ブ イ ． 、 Hydrazine, Khi
miya、 モ ス ク ワ 、 １ ９ ８ ０ 年 （ ロ シ ア ） ２ ０ ５ ～ ２ ２ ４ 頁 (N. V. Korvin, Hydrazine, Kh
imiya, Moscow, 1980 (in Russian), pp. 205-224)を 参 照 さ れ た い 。 こ の よ う な 化 合 物 は
、 高 い 比 エ ネ ル ギ ー を 有 し 、 反 応 性 が 高 い 。
【 ０ ０ ０ ５ 】
　 こ の よ う な 化 合 物 の １ 種 に Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 が あ る 。 Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 は 、 水 中 で 、 Ｎ ａ + と Ｂ Ｈ 4

- に
解 離 す る 。 中 性 溶 液 で 、 Ｂ Ｈ 4

- は 、 式 ５ に 従 っ て 、 陽 極 で 酸 化 さ れ る 。
　
　
　
　 水 素 含 有 無 機 化 合 物 の 燃 料 と し て の 最 大 の 欠 点 は 、 酸 お よ び 中 性 溶 液 中 で 分 解 す る こ と
で あ る 。 例 え ば 、 Ｂ Ｈ 4

- は 、 式 ６ に 従 っ て 分 解 す る 。
　
　
　
　 塩 基 性 溶 液 中 で は 、 Ｂ Ｈ 4

- は 、 式 ７ に 従 っ て 陽 極 で 酸 化 さ れ る 。
　
　
　 こ れ に 対 応 し て 、 陰 極 で は 酸 素 ガ ス の 還 元 が 、 式 ８ に 従 っ て 進 む 。
　
　
　
　 質 量 バ ラ ン ス お よ び 電 荷 バ ラ ン ス は 、 水 酸 イ オ ン が 陰 極 か ら 陽 極 へ と 電 解 質 を 経 て 拡 散
す る こ と で 保 た れ る 。
　 Ｂ Ｈ 4

- は 、 塩 基 性 溶 液 で 安 定 で は あ る が 、 燃 料 電 池 の 陽 極 上 に 存 在 し て い る よ う な 触 媒
と 接 触 す る と 、 た と え 燃 料 電 池 に 電 力 負 荷 が な く て も 、 式 ６ に 従 っ て 分 解 す る 。 こ の 反 応
に よ っ て 生 成 さ れ た 水 素 ガ ス も 、 陽 極 で 式 １ に 従 っ て 酸 化 す る こ と が で き る が 、 式 ７ で 表
さ れ る 半 反 応 の ほ う が 、 式 １ お よ び 式 ６ の 組 合 せ で 表 さ れ る 半 反 応 と 比 べ て 、 エ ネ ル ギ ー
的 に は る か に 効 率 が 良 い 。 加 え て 、 陽 極 で Ｂ Ｈ 4

- の 触 媒 作 用 に よ る 分 解 に よ っ て 、 陽 極 の
耐 用 年 数 が 短 く な る 傾 向 が あ る 。
【 特 許 文 献 １ 】 WO02/054506
【 特 許 文 献 ２ 】 米 国 特 許 第 4,081,252号
【 非 特 許 文 献 １ 】 O.Savadogo and X. Yang,“ The electrooxidation of some acetals fo
r direct hydrocarbons fuel cell applications” , IIIrd International Symposium on
 Electrocatalysis, Slovenia, 1999, p.57
【 非 特 許 文 献 ２ 】 C. Lamy et al.,“ Direct anodic oxidation of methanol, ethanol an
d higher alcohols and hydrocarbons in PEM fuel cells” , IIIrd International Symp
osium on Electrocatalysis, Slovenia, 1999, p.95
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　 こ の 問 題 は 、 参 照 の た め 本 明 細 書 中 に 全 記 載 が 組 み 込 ま れ る Ｐ Ｃ Ｔ 出 願 国 際 公 開 WO02/0
54506に お い て 、 メ タ ノ ー ル な ど の ア ル コ ー ル を 塩 基 性 Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 溶 液 に 添 加 す る こ と に よ
っ て 対 処 さ れ た 。 こ の よ う な ア ル コ ー ル は 、 本 来 の 役 割 で あ る 燃 料 と し て 作 用 す る こ と に
加 え て 、 陽 極 で Ｂ Ｈ 4

- な ど の 水 素 化 物 化 学 種 の 分 解 を 阻 害 す る 。 ア ル コ ー ル は 、 陽 極 に お
い て 水 素 化 物 化 学 種 の 分 解 を 、 ２ つ の メ カ ニ ズ ム の う ち の 少 な く と も １ つ の メ カ ニ ズ ム に
よ り 阻 害 す る と 思 わ れ る 。 第 一 の メ カ ニ ズ ム は 、 ア ル コ ー ル の 分 子 が 、 陽 極 の 触 媒 作 用 部
位 に 吸 着 し 、 水 素 化 物 化 学 種 が 触 媒 作 用 部 位 に ア ク セ ス す る の を 立 体 的 に 妨 げ る こ と で あ
る 。 第 二 の メ カ ニ ズ ム は 、 ア ル コ ー ル の 分 子 が 水 素 化 物 化 学 種 を 溶 媒 和 す る こ と で あ る 。
　 水 素 化 物 燃 料 を 燃 料 と す る 燃 料 電 池 の 容 量 （ ア ン ペ ア 時 に よ っ て 測 定 ） は 、 水 素 化 物 の
濃 度 の 一 次 関 数 に な る で あ ろ う と い う こ と が 直 感 的 に 推 定 さ れ る 。 例 え ば 、 ３ Ｍ の Ｋ Ｏ Ｈ
中 の Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 の 溶 解 度 は 、 リ ッ ト ル あ た り １ ． ２ ５ モ ル で あ り 、 ３ Ｍ の Ｎ ａ Ｏ Ｈ 中 の Ｎ
ａ Ｂ Ｈ 4 の 溶 解 度 は 、 リ ッ ト ル あ た り ４ モ ル で あ り 、 し た が っ て 、 Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 で 飽 和 し た ３
Ｍ の Ｎ ａ Ｏ Ｈ を 燃 料 と す る 燃 料 電 池 の 容 量 は 、 Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 で 飽 和 し た ３ Ｍ の Ｋ Ｏ Ｈ を 燃 料
と す る 燃 料 電 池 の ４ 倍 に な る と 予 測 さ れ る 。 な お 、 実 験 で は そ の よ う に は な ら な い 。
【 ０ ０ ０ ７ 】
　 図 １ は 、 燃 料 電 池 １ ０ を 概 略 的 に 示 す 。 燃 料 電 池 １ ０ は 、 そ の 両 側 で 陰 極 １ ４ と 陽 極 １
６ に 接 し 、 電 解 質 が 入 っ て い る 電 解 質 チ ャ ン バ ー １ ２ か ら 構 成 さ れ る 。 陰 極 １ ４ お よ び 陽
極 １ ６ は 、 電 力 負 荷 ２ ０ お よ び 電 力 負 荷 ２ ０ に よ っ て 導 か れ る 電 流 を 測 定 す る た め の 電 流
計 ２ ８ に よ っ て 接 続 さ れ て い る こ と が 示 さ れ て い る 。 陽 極 １ ６ の 電 解 質 チ ャ ン バ ー １ ２ と
反 対 側 は 、 燃 料 液 の 入 っ た 燃 料 チ ャ ン バ ー １ ８ で あ る 。 酸 化 剤 は 、 大 気 中 の 酸 素 で 、 酸 素
は 陰 極 １ ４ の 電 解 質 チ ャ ン バ ー １ ２ と 反 対 側 の 陰 極 １ ４ に 達 す る 。 本 明 細 書 に 報 告 し た 実
験 に 使 用 し た 特 定 の 燃 料 電 池 １ ０ で は 、 電 解 質 チ ャ ン バ ー １ ２ の 容 積 は 、 ２ ｃ ｍ 3 、 燃 料
チ ャ ン バ ー １ ８ の 容 積 は 、 １ ５ ｃ ｍ 3 、 お よ び 各 電 極 １ ４ お よ び １ ６ の 面 積 は 各 々 ４ ｃ ｍ 2

で あ っ た 。 陰 極 １ ４ は 、 ２ ０ ％ の プ ラ チ ナ を 防 水 紙 上 の 活 性 炭 に ス ク リ ー ン 印 刷 し て 作 製
し た 。 陽 極 １ ６ は 、 ２ ０ ％ の プ ラ チ ナ と １ ０ ％ の ル テ ニ ウ ム と を 親 水 性 カ ー ボ ン 紙 上 の 活
性 炭 に ス ク リ ー ン 印 刷 し て 作 製 し た 。
　 燃 料 電 池 １ ０ の 容 量 を 、 燃 料 チ ャ ン バ ー １ ８ 中 の ３ ． ３ Ｍ の Ｎ ａ Ｏ Ｈ 燃 料 水 溶 液 中 の Ｎ
ａ Ｂ Ｈ 4 の 濃 度 を 様 々 に 変 え て 、 ま た ６ Ｍ の Ｋ Ｏ Ｈ 水 性 電 解 質 を 電 解 質 チ ャ ン バ ー １ ２ に
使 用 し て 測 定 し た 。 ｍ F （ 使 用 し た Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 の 有 効 質 量 ） を 、 Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 初 期 濃 度 の 関 数
と し て 、 フ ァ ラ デ ー の 法 則 を 使 用 し て 測 定 し た 。
　
　
　
　 式 中 、 Ｃ は 、 測 定 し た 容 量 （ ア ン ペ ア 時 ） で 、 Ｆ ＝ ２ ６ ． ８ （ モ ル あ た り の ア ン ペ ア 時
） は 、 フ ァ ラ デ ー 定 数 、 Ｍ ＝ ３ ８ （ ｇ ／ モ ル ） は 、 Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 の 分 子 量 、 お よ び ｎ ＝ ８ は
、 式 ７ に お け る Ｂ Ｈ 4

- ア ニ オ ン あ た り 放 出 さ れ た 電 子 の 数 で あ る 。 結 果 を 図 ３ に プ ロ ッ ト
す る 。 ｍ F は 、 Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 初 期 濃 度 の 増 加 と 共 に 増 加 す る が 、 直 線 的 で は な い 。 Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4

初 期 濃 度 が 高 け れ ば 高 い ほ ど 、 Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 が 有 効 に 利 用 さ れ な く な る 。 さ ら に 、 燃 料 溶 液
の Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 の 含 有 量 が リ ッ ト ル あ た り 約 ５ ０ グ ラ ム を 超 え る と 、 陽 極 １ ６ で 集 中 的 に 燃
料 の 分 解 が 起 こ っ た 。 こ れ は 、 順 次 、 活 性 ガ ス の 遊 離 、 泡 の 形 成 、 陽 極 の プ ロ セ ス 脈 動 化
、 お よ び 陽 極 １ ６ の 段 階 的 破 壊 を 引 き 起 こ し た 。 Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 の 初 期 濃 度 の 増 加 は 、 ま た 陽
極 １ ６ を 通 り 電 解 質 を 経 由 し て 陰 極 １ ４ へ の Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 の ク ロ ス オ ー バ ー を 促 進 し た 。
　 こ の よ う に 、 水 素 化 物 燃 料 を そ の 全 容 量 ま で 利 用 す る こ と が で き る 燃 料 電 池 の 燃 料 組 成
物 の 必 要 性 は 、 広 く 認 識 さ れ て お り 、 こ の よ う な 組 成 物 を 得 る こ と は 、 非 常 に 有 益 で あ ろ
う 。
【 課 題 を 解 決 す る た め の 手 段 】
【 ０ ０ ０ ８ 】
　 本 発 明 に よ れ ば 、 （ ａ ） 溶 媒 、 （ ｂ ） こ の 溶 媒 中 に 溶 解 し た 第 一 の 燃 料 の 第 一 の 部 分 、
お よ び （ ｃ ） こ の 溶 媒 中 に 懸 濁 し た 前 記 第 一 の 燃 料 の 第 二 の 部 分 を 含 む 燃 料 組 成 物 が 提 供
さ れ る 。
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　 本 発 明 に よ れ ば 、 （ ａ ） 陰 極 お よ び 陽 極 を 含 む 燃 料 電 池 を 提 供 し 、 （ ｂ ） 酸 化 剤 を 前 記
陰 極 と 接 触 さ せ 、 （ ｃ ） 燃 料 組 成 物 を 前 記 陽 極 と 接 触 さ せ る ス テ ッ プ を 含 む 発 電 方 法 が 提
供 さ れ 、 こ の 燃 料 組 成 物 は （ i） 溶 媒 、 （ ii） こ の 溶 媒 中 に 溶 解 し た 燃 料 の 第 一 の 部 分 、
お よ び （ iii） こ の 溶 媒 中 に 懸 濁 し た 前 記 燃 料 の 第 二 の 部 分 を 含 む 。
　 本 発 明 は 、 第 一 の 燃 料 が ２ つ の 形 態 で 貯 蔵 さ れ て い る 燃 料 電 池 用 の 燃 料 組 成 物 で あ る 。
前 記 第 一 の 燃 料 の 第 一 の 部 分 は 、 溶 媒 中 の 溶 液 に 貯 蔵 さ れ る 。 前 記 第 一 の 燃 料 の 第 二 の 部
分 は 、 前 記 溶 媒 中 の 懸 濁 部 分 に 貯 蔵 さ れ る 。 前 記 第 一 の 燃 料 の 有 効 濃 度 は 、 溶 液 中 の 前 記
第 一 の 燃 料 の 濃 度 で あ り 、 こ の 濃 度 は 、 陽 極 で の 前 記 第 一 の 燃 料 の 分 解 、 前 記 陽 極 の 破 壊
な ど の 望 ま し く な い 副 作 用 が 起 き な い よ う に 十 分 低 く 保 た れ る 。 溶 解 し た 第 一 の 燃 料 を 使
い 尽 く す と 、 懸 濁 さ れ た 第 一 の 燃 料 が 溶 解 し て 置 き 換 わ る 。 前 記 第 一 の 燃 料 の 有 効 質 量 は
、 第 一 の 燃 料 の ２ つ の 部 分 の 全 質 量 に 近 い 。
　 好 ま し く は 、 前 記 溶 媒 は 、 水 な ど の 極 性 溶 媒 で あ る 。 好 ま し く は 、 溶 解 し て い る 第 一 の
燃 料 の 濃 度 は 、 溶 媒 中 に 第 一 の 燃 料 が 飽 和 す る 濃 度 で あ る 。 燃 料 電 池 の 稼 動 中 、 溶 解 し た
第 一 の 燃 料 が 消 費 さ れ る に つ れ 、 懸 濁 し た 第 一 の 燃 料 が 、 溶 液 中 に 溶 解 し た 第 一 の 燃 料 に
置 き 換 わ っ て 、 第 一 の 燃 料 が 溶 解 し て い る 部 分 を 飽 和 濃 度 に 維 持 す る 。
　 好 ま し く は 、 前 記 第 一 の 燃 料 は 、 塩 で あ っ て 、 こ の 塩 の ア ニ オ ン が 、 溶 媒 中 で の 還 元 半
反 応 の 生 成 物 で あ り 、 溶 媒 中 で の 水 素 電 極 の 標 準 還 元 電 位 と 比 べ て 、 よ り 負 で あ る 標 準 還
元 電 位 を 有 す る 。 例 え ば 、 Ｂ Ｈ 4

- 、 す な わ ち Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 の ア ニ オ ン は 、 （ 水 中 で の ） 還 元
半 反 応 で 生 成 さ れ る ア ニ オ ン で あ っ て 、
　
　
　
－ １ ． ２ ４ ボ ル ト の 標 準 還 元 電 位 を 有 す る 。
【 ０ ０ ０ ９ 】
　 好 ま し く は 、 前 記 第 一 の 燃 料 は 、 Ｌ ｉ Ａ ｌ Ｈ 4 、 Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 、 Ｌ ｉ Ｂ Ｈ 4 、 （ Ｃ Ｈ 3 ） 3 Ｎ
Ｈ Ｂ Ｈ 3 、 Ｎ ａ Ａ ｌ Ｈ 4 、 Ｎ ａ Ｃ Ｎ Ｂ Ｈ 3 、 Ｃ ａ Ｈ 2 、 Ｌ ｉ Ｈ 、 Ｎ ａ Ｈ 、 ま た は Ｋ Ｈ な ど の 水
素 化 物 で あ る 。 最 も 好 ま し く は 、 前 記 の 第 一 の 燃 料 は 、 Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 で あ る 。 他 の 好 ま し い
第 一 の 燃 料 に は 、 Ｎ ａ 2 Ｓ 2 Ｏ 3 、 Ｎ ａ 2 Ｈ Ｐ Ｏ 3 、 Ｎ ａ 2 Ｈ Ｐ Ｏ 2 、 Ｋ 2 Ｓ 2 Ｏ 3 、 Ｋ 2 Ｈ Ｐ Ｏ 3 、
Ｋ 2 Ｈ Ｐ Ｏ 2 、 Ｎ ａ Ｃ Ｏ Ｏ Ｈ お よ び Ｋ Ｃ Ｏ Ｏ Ｈ が 含 ま れ 、 こ れ ら は 、 水 素 化 物 の よ う に 、 塩
類 で あ っ て 、 そ の ア ニ オ ン は 、 水 中 で の 水 素 電 極 の 標 準 還 元 電 位 と 比 べ て 、 よ り 負 で あ る
水 中 で の 標 準 還 元 電 位 を 有 す る 。 溶 媒 に つ い て は 、 一 般 に 、 任 意 の 特 定 の 溶 媒 に と っ て 好
ま し い 燃 料 に は 、 塩 類 で あ っ て 、 そ の ア ニ オ ン が 、 そ の 溶 媒 中 で の 水 素 電 極 の 標 準 還 元 電
位 と 比 べ て 、 よ り 負 で あ る そ の 溶 媒 中 で の 標 準 還 元 電 位 を 有 す る 塩 類 が 含 ま れ る 。 好 ま し
く は 、 第 一 の 燃 料 は 、 燃 料 組 成 物 の 重 量 で 約 ０ ． １ ～ 約 ８ ０ 重 量 ％ を 構 成 す る 。 最 も 好 ま
し く は 、 前 記 第 一 の 燃 料 は 、 燃 料 組 成 物 の 重 量 で 約 ５ ～ 約 ２ ５ 重 量 ％ を 構 成 す る 。
【 ０ ０ １ ０ 】
　 場 合 に よ っ て 、 本 発 明 の 燃 料 組 成 物 に は 、 ま た ア ル コ ー ル 、 例 え ば 、 メ タ ノ ー ル 、 エ タ
ノ ー ル 、 プ ロ パ ノ ー ル 、 ブ タ ノ ー ル 、 ペ ン タ ノ ー ル 、 ヘ キ サ ノ ー ル 、 エ チ レ ン グ リ コ ー ル
、 ま た は グ リ セ ロ ー ル が 含 ま れ る 。 好 ま し く は 、 ア ル コ ー ル は 、 燃 料 組 成 物 の 重 量 で 約 ０
． １ ～ 約 ５ ０ 重 量 ％ を 構 成 す る 。 最 も 好 ま し く は 、 ア ル コ ー ル は 、 燃 料 組 成 物 の 重 量 で 約
１ ～ 約 ２ ５ 重 量 ％ を 構 成 す る 。 ア ル コ ー ル は 、 次 の ４ つ の 作 用 を 果 た す 。
　 １ ． ア ル コ ー ル は 、 燃 料 電 池 の 陽 極 で 、 第 一 の 燃 料 と 共 に 酸 化 さ れ る 第 二 の 燃 料 で あ る
。
　 ２ ． ア ル コ ー ル は 、 第 一 の 燃 料 の 溶 媒 中 へ の 溶 解 性 を 制 御 し て 、 第 一 の 燃 料 の 飽 和 濃 度
を 高 過 ぎ な い よ う す る 。
　 ３ ． Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 に つ い て WO02/054506に 記 載 さ れ る よ う に 、 ア ル コ ー ル は 、 燃 料 電 池 の 陽
極 で の 第 一 の 燃 料 の 分 解 を 阻 害 す る 。
　 ４ ． ア ル コ ー ル は 、 第 一 の 燃 料 の 懸 濁 部 分 が 沈 殿 も 浮 遊 も せ ず 、 懸 濁 し た ま ま に な る よ
う に 、 溶 液 の 密 度 を 、 第 一 の 燃 料 の 懸 濁 部 分 の 密 度 と 実 質 的 に 同 等 に す る 比 率 で 、 溶 媒 中
の 第 一 の 燃 料 の 溶 液 中 に 存 在 す る こ と に よ り 、 懸 濁 液 を 安 定 化 さ せ る 。
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　 本 発 明 の 範 囲 に は 、 ま た 、 こ れ ら ４ つ の 目 的 の い ず れ に 対 し て も 適 当 な 任 意 の 添 加 剤 の
使 用 が 含 ま れ る が 、 ア ル コ ー ル 類 は 、 好 ま し い 添 加 剤 で あ る 。
　 好 ま し く は 、 本 発 明 の 燃 料 組 成 物 は 、 溶 媒 中 に 、 第 一 の 燃 料 の 溶 解 し た 部 分 を 安 定 化 さ
せ る た め の 添 加 剤 を 含 む 。 好 ま し く は 、 こ の 添 加 剤 は 、 Ｌ ｉ Ｏ Ｈ 、 Ｎ ａ Ｏ Ｈ 、 ま た は Ｋ Ｏ
Ｈ 、 あ る い は 塩 基 性 塩 な ど の ア ル カ リ で あ る 。 好 ま し く は 、 こ の 添 加 剤 は 、 約 ０ ． １ モ ル
／ リ ッ ト ル ～ 約 １ ２ モ ル ／ リ ッ ト ル の 濃 度 で 溶 媒 中 に 存 在 す る 。 最 も 好 ま し く は 、 こ の 添
加 剤 は 、 約 ０ ． ２ モ ル ／ リ ッ ト ル ～ 約 ５ モ ル ／ リ ッ ト ル の 濃 度 で 溶 媒 中 に 存 在 す る 。
【 ０ ０ １ １ 】
　 オ ズ ボ ル グ （ Osborg） は 、 米 国 特 許 第 4,081,252号 中 で 、 燃 料 電 池 に 使 用 す る と い う よ
り も 燃 焼 用 に 使 用 す る た め の 、 本 発 明 に 類 似 し た 燃 料 組 成 物 を 教 示 し て い る 。 こ の 発 明 の
要 約 に よ る と 、 こ の 組 成 物 は 、 塩 基 性 燃 料 に 溶 解 ま た は 懸 濁 し 得 る ヒ ド ラ ジ ン 、 ヒ ド ラ ジ
ン 誘 導 体 、 ま た は 無 機 水 素 化 ホ ウ 素 な ど の 「 水 素 キ ャ リ ア 」 を 含 ん で い る 。 し か し 、 オ ズ
ボ ル グ が 提 示 す る 水 素 キ ャ リ ア の 例 は 、 全 て 塩 基 性 燃 料 に 溶 解 し て い る 。 オ ズ ボ ル グ に は
、 水 素 キ ャ リ ア を 塩 基 性 燃 料 中 に 溶 解 し た り 、 懸 濁 し た り す る 効 用 に つ い て 何 の 指 摘 も な
い 。
　 本 発 明 の 範 囲 に は 、 ま た 本 発 明 の 燃 料 組 成 物 を 燃 料 と す る 燃 料 電 池 が 含 ま れ 、 ま た こ の
よ う な 燃 料 電 池 を 使 用 し て 発 電 す る 方 法 が 含 ま れ る 。
【 発 明 を 実 施 す る た め の 最 良 の 形 態 】
【 ０ ０ １ ２ 】
　 本 発 明 は 、 添 付 図 面 を 参 照 し 、 例 示 に よ っ て の み 本 明 細 書 に 記 載 さ れ る 。
　 本 発 明 は 、 燃 料 電 池 の 発 電 に 使 用 す る こ と が で き る 燃 料 組 成 物 に 関 す る 。 詳 細 に は 、 本
発 明 は 、 水 素 化 物 燃 料 を 燃 料 電 池 に よ っ て 有 効 に 使 用 で き る よ う に す る 。
　 本 発 明 に よ る 燃 料 電 池 の 燃 料 組 成 物 の 原 理 と 作 用 は 、 図 面 お よ び そ れ に 伴 う 記 述 を 参 照
す れ ば 、 よ り 良 く 理 解 さ れ る で あ ろ う 。
　 図 面 に 戻 る と 、 図 １ は 、 従 来 の 燃 料 電 池 を 示 す ほ か に 、 燃 料 チ ャ ン バ ー １ ８ の 従 来 の 燃
料 溶 液 を 本 発 明 の 燃 料 組 成 物 に 代 え る と 、 本 発 明 の 燃 料 電 池 を 示 す こ と に も な る 。
　 本 発 明 の 燃 料 組 成 物 は 、 ３ Ｍ の 水 性 Ｋ Ｏ Ｈ 中 に Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 の 飽 和 溶 液 を 調 製 し 、 固 形 粉
末 の Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 を 添 加 し 、 磁 気 ス タ ー ラ ー で 攪 拌 し て 、 Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 で 飽 和 し た Ｋ Ｏ Ｈ 溶 液 中
に Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 の 懸 濁 液 を 作 る こ と に よ っ て 調 製 し た 。 Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 の 平 均 粒 子 径 は 、 約 １ ０ ミ
ク ロ ン で あ っ て 、 Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 粒 子 の ９ ０ ％ は 、 １ ０ ０ ミ ク ロ ン 未 満 で あ っ た 。 分 散 剤 と し
て 作 用 す る 、 容 積 で １ ０ ％ の グ リ セ ロ ー ル を 添 加 し て 懸 濁 液 を 安 定 化 さ せ た 。 １ ０ ％ の グ
リ セ ロ ー ル 分 散 剤 は 、 ま た Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 で 飽 和 し た Ｋ Ｏ Ｈ 溶 液 を 密 度 １ ． １ ２ ｇ ／ ｃ ｍ 2 に す
る こ と で 、 Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 粒 子 の 懸 濁 液 中 へ の 分 散 を 均 一 に 保 つ 。 こ の グ リ セ ロ ー ル 分 散 剤 は
、 ま た Ｎ ａ Ｂ Ｏ 2 反 応 生 成 物 を 懸 濁 液 中 に 保 持 し 、 こ れ に よ っ て 反 応 生 成 物 が 、 陽 極 １ ６
で 触 媒 活 性 を 減 ら す こ と を 防 ぎ 、 ま た 反 応 生 成 物 が 、 燃 料 の 利 用 有 効 性 を 減 ら す こ と を 防
ぐ 。 懸 濁 し た Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 と 溶 解 し た Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 と の 初 期 比 は 、 １ ： １ で あ っ た 。 燃 料 電 池 １
０ に よ り 生 成 さ れ る 電 流 、 お よ び そ の 対 応 す る 容 量 （ 集 積 電 流 ） は 、 燃 料 電 池 １ ０ に 本 発
明 の 燃 料 組 成 物 を 供 給 し た も の と 、 ３ Ｍ の 水 性 Ｎ ａ Ｏ Ｈ 中 に Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 の 溶 液 を 燃 料 供 給
し た も の と を 対 比 さ せ て 測 定 し た 。 本 発 明 の 燃 料 組 成 物 お よ び 従 来 の 燃 料 溶 液 に 溶 解 し た
Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 の ど ち ら の 濃 度 も 、 １ ． ２ ５ Ｍ で 、 こ れ は ３ Ｍ の 水 性 Ｋ Ｏ Ｈ 中 の Ｎ ａ Ｂ Ｈ 4 の 飽
和 濃 度 で あ る 。 負 荷 ２ ０ は 、 ０ ． ５ ボ ル ト に 固 定 し た 。 図 ３ は 、 測 定 さ れ た 電 流 を ミ リ ア
ン ペ ア （ 左 の 座 標 ） で 、 容 量 を ミ リ ア ン ペ ア 時 （ 右 の 座 標 ） で 示 し 、 時 間 を 単 位 と す る 時
間 の 関 数 と し て 示 す 。 「 ａ 」 と 標 識 し た 曲 線 は 、 従 来 例 の 燃 料 溶 液 の も の で あ る 。 「 ｂ 」
と 標 識 し た 曲 線 は 、 本 発 明 の 燃 料 組 成 物 の も の で あ る 。 本 発 明 の 燃 料 組 成 物 は 、 従 来 の 燃
料 溶 液 と 比 べ て 、 よ り 一 定 し た 電 流 お よ び よ り 大 き い 容 量 を 提 供 す る 。
　 本 発 明 を 限 ら れ た 数 の 実 施 態 様 に つ い て 記 載 し て き た が 、 本 発 明 が 様 々 に 変 更 、 修 正 さ
れ 得 る こ と 、 お よ び 他 に 適 用 さ れ 得 る こ と を 理 解 さ れ た い 。
【 図 面 の 簡 単 な 説 明 】
【 ０ ０ １ ３ 】
【 図 １ 】 燃 料 電 池 の 概 略 図 。

10

20

30

40

50

(10) JP 2005-534742 A 2005.11.17



【 図 ２ 】 燃 料 電 池 の 概 略 図 。
【 図 ３ Ａ 】 本 発 明 の 燃 料 組 成 物 と 従 来 技 術 の 燃 料 組 成 物 と を 対 比 さ せ て 、 図 １ の 燃 料 電 池
の 電 流 お よ び 容 量 を 示 す 図 。
【 図 ３ Ｂ 】 本 発 明 の 燃 料 組 成 物 と 従 来 技 術 の 燃 料 組 成 物 と を 対 比 さ せ て 、 図 １ の 燃 料 電 池
の 電 流 お よ び 容 量 を 示 す 図 。
【 符 号 の 説 明 】
【 ０ ０ １ ４ 】
１ ０ 　 燃 料 電 池 、 １ ２ 　 電 解 質 チ ャ ン バ ー 、 １ ４ 　 陰 極 （ 電 極 ） 、 １ ６ 　 陽 極 （ 電 極 ） 、
１ ８ 　 燃 料 チ ャ ン バ ー 、 ２ ０ 　 電 力 負 荷 （ 負 荷 ） 、 ２ ８ 　 電 流 計

【 図 １ 】 【 図 ２ 】
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【 図 ３ Ａ 】 【 図 ３ Ｂ 】
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