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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　水素イオン伝導性高分子電解質膜と、その電解質膜の両面にそれぞれ配置されガス拡散
層および触媒層からなる電極の一対とからなる電解質膜電極接合体と、前記電極の一対の
一方の電極に燃料ガスを供給排出するためのガス流路を有し前記一方の電極に接する導電
性セパレータ板と、他方の電極に酸化剤ガスを供給排出するためのガス流路を有し前記他
方の電極に接するさらなる導電性セパレータ板とからなる単位電池が複数積層され積層方
向に締結されてなる電池スタックを具備する高分子電解質型燃料電池であって、前記各導
電性セパレータ板と前記各電極が接する部位の面積当たりの締結荷重が、４．０～８．０
ｋｇｆ/ｃｍ2であることを特徴とする高分子電解質型燃料電池。
【請求項２】
　前記各導電性セパレータ板の前記各ガス流路の溝幅が０．８ｍｍ以上、１．０ｍｍ以下
であり、前記各ガス流路の深さが０．３ｍｍ以上、１．０ｍｍ以下である請求項１記載の
高分子電解質型燃料電池。
【請求項３】
　前記各導電性セパレータ板に接する前記各電極の面積のうち、前記各導電性セパレータ
板と前記各電極とが接する部分の面積が、前記各導電性セパレータ板と前記各電極が接し
ない部分の面積以上である請求項１記載の高分子電解質型燃料電池。
【発明の詳細な説明】
【０００１】
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【発明の属する技術分野】
　本発明は、ポータブル電源、電気自動車用電源、コージェネレーションシステム等に使
用する水素イオン伝導性高分子電解質を用いた燃料電池に関する。
【０００２】
【従来の技術】
水素イオン伝導性高分子電解質を用いた燃料電池は、水素を含有する燃料ガスと、空気な
ど酸素を含有する酸化剤ガスとを、電気化学的に反応させることにより、電力と熱とを同
時に発生させるものである。その構造は、まず、水素イオンを選択的に輸送する水素イオ
ン伝導性高分子電解質膜の両面に、白金系の金属触媒を担持したカーボン粉末を主成分と
し触媒反応の役割を有する触媒層を形成する。次に、この触媒層の外面に、燃料ガスの通
気性と、電子導電性を併せ持つ多孔性支持体、例えばカーボンクロス、カーボン不職布あ
るいはカーボンペーパーでガス拡散層を形成し、このガス拡散層と触媒層とを合わせて電
極とする。燃料ガス用の電極は、燃料極あるいはアノードと呼ばれ、酸化剤ガス用の電極
は、酸化剤極あるいはカソードと呼ばれる。
【０００３】
次に、供給する燃料ガスが外部にリークし、燃料ガスと酸化剤ガスが互いに混合しないよ
うに、電極の周囲には高分子電解質膜を挟んでガスシール材あるいはガスケットを配置す
る。このシール材あるいはガスケットは、電極及び高分子電解質膜と一体化してあらかじ
め組み立てられ、これを電解質膜電極接合体（ＭＥＡ）と呼ぶ。ＭＥＡを予め組み立てる
手法には、通常１００℃～１５０℃程度のホットプレスによって触媒層とガス拡散層とを
接合する方法が採用されている。これは、ＭＥＡの組み立て時のハンドリング性を高める
ため、あるいは触媒層とガス拡散層との密着性を高めて、反応性の向上や接触抵抗の低減
を図るために行われる。
【０００４】
ＭＥＡの外側には、これを機械的に固定するとともに、隣接したＭＥＡを互いに電気的に
直列に接続するための導電性のセパレータ板を配置する。セパレータ板のＭＥＡと接触す
る部分には、電極面に反応ガスを供給し、生成ガスや余剰ガスを運び去るためのガス流路
を形成する。ガス流路はセパレータ板と別に設けることもできるが、セパレータ板の表面
にガス流通溝を設けてガス流路とする方式が一般的である。
【０００５】
このガス流路に燃料ガスを供給するためは、燃料ガスを供給する配管を、使用するセパレ
ータ板の枚数に分岐し、その分岐先を直接セパレータ状の溝につなぎ込む配管治具が必要
となる。この治具をマニホールドと呼び、上記のような燃料ガスの供給配管から直接つな
ぎ込むタイプを外部マニホールドを呼ぶ。このマニホールドには、構造をより簡単にした
内部マニホールドと呼ぶ形式のものがある。内部マニホールドとは、ガス流路を形成した
セパレータ板に、貫通した孔を設け、ガス流路の出入り口をこの孔まで通し、この孔から
直接燃料ガスを供給するものである。
【０００６】
燃料電池は運転中に発熱するので、電池を良好な温度状態に維持するために、冷却水等で
冷却する必要がある。通常、１～３セル（単位電池）毎に冷却水を流す冷却部をセパレー
タ板とセパレータ板との間に挿入するが、片側の背面に冷却水流路を設けたセパレータ板
２枚を、同冷却水流路同士を対面させて接合してなる冷却部を用いること場合が多い。こ
れらのＭＥＡとセパレータ板および冷却部を交互に重ねていき、１０～２００セル程度積
層して燃料電池スタックを形成した後、集電板と絶縁板とを介し、端板でこの電池スタッ
クを挟み、締結ボルトで両端から固定するのが一般的な積層型の高分子電解質型燃料電池
の構造である。
【０００７】
従来の燃料電池スタックは、高分子電解質膜と電極とセパレータ板との接触抵抗を低減す
るため、さらにはガスシール材あるいはガスケットによるガスシール性を確保するため、
１０～２０ｋｇｆ／ｃｍ2程度の締結圧で同スタックを締結することが通常であった。そ
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のため機械的強度に優れた金属材料で端板を構成し、締結ボルトにバネを組み合わせて、
両端で電池スタックを、電池スタックに締結圧を印加して固定するのが一般的な燃料電池
の構造であった。
【０００８】
また、供給する加湿ガスや冷却水が端板の一部に接するため、耐食性の観点から、金属材
料の中でも耐食性に優れるステンレス材料を使用するのが通常であった。また、集電板に
はカーボン材料より導電性の高い金属材料を使用し、接触抵抗の観点から、場合によって
は表面処理を施して使用することが通常であった。さらに、両端の端板は締結ボルトを介
して電気的に接触状態にあるため、絶縁の観点から、集電板と端板の間に絶縁性の絶縁板
を挿入して使用してきた。
【０００９】
このような高分子電解質型燃料電池に用いるセパレータ板は、導電性が高く、かつ燃料ガ
スに対して高いガス気密性を持ち、更に水素／酸素を酸化還元する際の反応に対して高い
耐食性、即ち耐酸性を持つ必要がある。このような理由で従来のセパレータ板は、ガス不
透過性の緻密なカーボン板の表面に切削加工でガス流路を形成することにより、あるいは
ガス流路に対応した凸パターン部を形成したプレス金型に熱硬化性樹脂と共に黒鉛粉末を
入れ、これを熱間プレスすることにより作製していた。
【００１０】
また、従来から使用されてきたカーボン材料に替えて、ステンレスなどの金属板を用いる
試みが行われている。金属板を用いたセパレータ板は、金属板が比較的高温で酸化性の雰
囲気に曝されるため、長期間使用すると、金属板の腐食や溶解が起こる。金属板が腐食す
ると、腐食部分の電気抵抗が増大し、電池の出力が低下する。また、金属板が溶解すると
、溶解した金属イオンが高分子電解質膜に拡散し、これが高分子電解質膜のイオン交換サ
イトとイオン交換するため、結果的に高分子電解質膜自身のイオン伝導性が低下する。こ
のような劣化を避けるため金属板の表面にある程度の厚さを持つ貴金属メッキを施すこと
が通例であった。
【００１１】
【発明が解決しようとする課題】
以上のように、従来は、ＭＥＡを構成する際、ＭＥＡを積層型燃料電池に組み立てる際の
ハンドリング性を高めるため、あるいは触媒層とガス拡散層との密着性を高めて、反応性
の向上や接触抵抗の低減を図るため、１００℃～１５０℃程度のホットプレスによって触
媒層とガス拡散層とを接合する方法が採用されてきた。このときホットプレスを１３０℃
程度以上の高温下で２０ｋｇｆ/ｃｍ2程度以上の加圧で行うと、使用するガス拡散層の材
質や表面の凹凸性状によって、また高分子電解質膜の強度や厚みによっては微少短絡が発
生することを本発明者らは見出した。
【００１２】
この微少短絡は、わずかであればあるほど通常の燃料電池の使用状態や発電状態では発見
するのが非常に困難であるという問題があった。また、大きな短絡でない限り、燃料電池
の初期の発電特性には、ほとんど影響を及ぼさないため、さらに発見を困難にするという
問題があった。もし逆に大きな短絡が初期から存在していると、開放電圧の低下により、
あるいは燃料極側の燃料である水素ガスと酸化剤極側の酸化剤である空気とが混合するク
ロスリーク現象により、初期から発電特性の低下をもたらす。そのため大きな初期短絡は
比較的発見しやすい。しかしながら、通常の使用状態では発見の困難な初期の微少短絡が
、燃料電池の発電特性の耐久性に大きな影響を及ぼすことを発見した。
【００１３】
ごくわずかでも微少短絡が発生すると、微少短絡した箇所に過大な電流が流れるため、電
流が流れたことによって発熱し、発熱によって高分子電解質膜および電極中に含まれる高
分子電解質が熱分解劣化し、時間の経過と共に、徐々に短絡が大きくなるとともに、その
結果クロスリーク現象を増長させ、耐久性に大きな影響を及ぼすことを見出した。また、
従来は、単位電池（セル）を複数積層して電池スタックを構成する際にも、１０～２０ｋ



(4) JP 4359441 B2 2009.11.4

10

20

30

40

50

ｇｆ／ｃｍ2程度の締結圧で電池スタックを締結することが通常であったため、同様の観
点から微少短絡が発生する場合があり、やはり同様にこの微少短絡が耐久性に大きな影響
を及ぼすことを見出した。
【００１４】
図６に、概念的あるいは理想的な単位電池の模式的断面図を示す。図６において、高分子
電解質膜６１はその両面において、それぞれ触媒層６３とガス拡散層６２とからなる２枚
の電極６４により挟持されＭＥＡ６５が構成される。そのＭＥＡ６５は、その両面におい
て、２枚の導電性セパレータ板６６により挟持されて単位電池が構成される。図６からも
わかるように、概念的な単位電池では、高分子電解質膜６１も、触媒層６３も、さらには
ガス拡散層６２も均一な厚みを保っており、２枚の電極間の微少短絡などが生じるような
構成は想定していない。また、従って、導電性セパレータ６６内のガス流路６７も当初の
概念的な断面を保っている。
【００１５】
しかしながら、実際に製造する単位電池では、触媒層とガス拡散層とのホットプレスによ
る加圧、あるいはＭＥＡを導電性セパレータ板で挟持するときの締結圧により各膜あるい
は各層の厚みの均一性等は大きく損なわれる場合が多いことを見出した。これを図７を用
いて説明する。図７は、そのような均一性等が損なわれ、両電極間に微少短絡が発生して
いる状態の単位電池の模式的断面図を示す。図７においては、ガス拡散層７２、触媒層７
３および高分子電解質膜７１が大きく歪み、微少短絡部７８が発生している。同時にガス
拡散層７２の一部７２ａが、導電性セパレータ板７６内のガス流路７７の中にたれ込んで
いる。このようにたれ込んだガス拡散層はガス流路の一部を塞ぎ、ガスの流通を妨げ、燃
料電池特性を損ねる。
【００１６】
また、過大なホットプレス荷重や温度、さらに電池スタックへの過大な締結圧は、微少短
絡あるいはガス流路へのガス拡散層のたれ込みを発生させるのみならず、場合によっては
高分子電解質膜に物理的な欠陥を生じさせ、クロスリークを招来することも見出した。燃
料極側の燃料である水素と酸化剤極側の酸化剤である空気とが混合するクロスリーク現象
が発生するのは、通常は高分子電解質膜に物理的な穴などの欠陥が生じ、その欠陥を介し
てクロスリークが発生しているものと考えられてきた。
【００１７】
本発明者らが調べたところ、高分子電解質膜に欠陥が生じると、欠陥を介してクロスリー
クした水素と空気が燃焼し、電池特性を低下させると共に、燃焼熱によって高分子電解質
膜および電極中に含まれる高分子電解質が熱分解劣化し、時間の経過と共に、徐々に短絡
が大きくなる。さらにその結果、クロスリーク現象を増長させ、耐久性に大きな影響を及
ぼすのである
【００１８】
このような技術に関連する先行技術として、電池スタックに締結圧を印加することに関す
る一般的な技術は、たとえば特開２００２－２０３５７８号公報あるいは特開２００２－
２４６０４４号公報に開示されている。しかしながら、それらの先行技術文献には、本発
明が提言する微少短絡などの技術的課題とその解決策に関する教示はない。
【００１９】
【特許文献１】
特開２００２－２０３５７８号公報
【特許文献２】
特開２００２－２４６０４４号公報
【００２０】
さらに、上記のように、従来高分子電解質膜に物理的な欠陥が生じることによってのみ発
生すると考えられてきたクロスリークは、高分子電解質膜に溶解した水素が濃度勾配によ
って酸化剤極側に拡散し、酸化剤極側に到達することによっても発生することを本発明者
らは発見した。この現象は、パーフルオロスルホン酸膜を高分子電解質に用いた燃料電池
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の場合、原理的に避けられない現象であり、従来考えられてきた高分子電解質膜の物理的
欠陥に起因するクロスリークとは分離して考慮する必要がある。
【００２１】
すなわち、原理的に避けられない水素の溶解拡散によるクロスリークを除去し、高分子電
解質膜に物理的に発生した欠陥に起因するクロスリークのみを診断し、電池の善し悪しを
判断する検査手法が必要である。ところが、従来は、このような高分子電解質膜に物理的
に発生した欠陥に起因するクロスリークのみを診断することが非常に困難であった。
【００２２】
本発明の目的は、電池スタックに配置されるＭＥＡを改良することにより、同燃料電池を
長期安定的に高性能な発電が可能な高分子電解質型燃料電池を提供することにある。
本発明の他の目的は、高分子電解質型燃料電池において、発電運転前のＭＥＡが内包する
長期発電運転阻害要因であることを本発明者らが見出した両電極間の微少短絡あるいは水
素リーク電流値を抑制することにより、燃料電池の長期発電運転を可能にすることにある
。
【００２３】
本発明のさらに他の目的は、高分子電解質型燃料電池の各単電池において、ガス拡散層が
導電性セパレータ板のガス流路にたれ込むことによるガス流通の阻害を抑制することにあ
る。
本発明のさらに他の目的は、高分子電解質型燃料電池の製造方法あるいは同燃料電池の検
査方法において、ＭＥＡの新しい良否判定手法を導入することにより、長期安定的に高性
能な発電が可能な燃料電池を効率的に提供することにある。
【００２４】
【課題を解決するための手段】
　本発明の高分子電解質型燃料電池は、水素イオン伝導性高分子電解質膜と、その電解質
膜の両面にそれぞれ配置されガス拡散層および触媒層からなる電極の一対とからなる電解
質膜電極接合体と、前記電極の一対の一方の電極に燃料ガスを供給排出するためのガス流
路を有し前記一方の電極に接する導電性セパレータ板と、他方の電極に酸化剤ガスを供給
排出するためのガス流路を有し前記他方の電極に接するさらなる導電性セパレータ板とか
らなる単位電池が複数積層され積層方向に締結されてなる電池スタックを具備する高分子
電解質型燃料電池であって、前記各導電性セパレータ板と前記各電極が接する部位の面積
当たりの締結荷重が、４．０～８．０ｋｇｆ/ｃｍ2であることを特徴とする。
【００２６】
前記各導電性セパレータ板の前記各ガス流路の溝幅が０．８ｍｍ以上、１．０ｍｍ以下で
あり、前記各ガス流路の深さが０．３ｍｍ以上、１．０ｍｍ以下であることが好ましい。
また、前記各導電性セパレータ板に接する前記各電極の面積のうち、前記各導電性セパレ
ータ板と前記各電極が接する部分の面積が、前記各導電性セパレータ板と前記各電極が接
しない部分の面積以上であることが好ましい。
【００３６】
【発明の実施の形態】
　本発明の参考形態に係る高分子電解質型燃料電池は、積層した単位電池を積層方向に締
結する締結圧の内、電極部分に印加される締結圧が、電極面積当たり２．０～４．０ｋｇ
ｆ／ｃｍ2であることを特徴とする。電極面積当たりの締結圧が、２ｋｇｆ／ｃｍ2より小
さい場合には、高分子電解質膜と電極と導電性セパレータ板の間の接触抵抗が大きくなり
、充分な電池特性を発揮できない。また、電極面積当たりの締結圧が４ｋｇｆ／ｃｍ2を
超える場合は、使用するガス拡散層の材質や表面の凹凸性状によって、また高分子電解質
膜の強度や厚みによっては微少短絡が発生することを見出した。
【００３７】
また、微少短絡の発生は、ガス拡散層の材質や表面凹凸に大きな影響を受け、特にカーボ
ンクロスのような織布の場合には、カーボン繊維の重なりによるガス拡散層面内での厚み
変化が大きいため、締結圧による影響を大きく受けることを見出した。この微少短絡は、
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わずかであればあるほど通常の燃料電池の使用状態や発電状態では発見するのが非常に困
難であり、また、大きな短絡でない限り、燃料電池の初期の発電特性には、ほとんど影響
を及ぼさない。しかしながら、ごくわずかでも微少短絡が発生すると、微少短絡した箇所
に過大な電流が流れるため、電流が流れたことによって発熱し、発熱によって高分子電解
質膜および電極中に含まれる高分子電解質が熱分解劣化し、時間の経過と共に、徐々に短
絡が大きくなる、またその結果クロスリーク現象を増長させ、耐久性に大きな影響を及ぼ
すことを見出した。
【００３８】
　このような技術的課題を解決するための製造方法として、予めガス拡散層の表面凹凸や
厚み変化を小さくしておくような処理、すなわち平滑化処理、を行っておくことも効果が
あることを見出した。ガス拡散層の平滑化処理の例としては、ガス拡散層の予備プレス、
あるいはガス拡散層のバーナ等による予備焼成がある。
【００３９】
　本発明の高分子電解質型燃料電池においては、積層した単位電池、すなわち電池スタッ
クにおける導電性セパレータ板と電極が接する部位の面積当たりの締結荷重が、４．０～
８．０ｋｇｆ/ｃｍ2であることを特徴とする。ここで、ガス拡散層が硬くリジッドなもの
（たとえばカーボンペーパー）を用いた場合、締結圧は導電性セパレータ板と電極の接す
る部位を介して、高分子電解質膜の電極と接する部位全般にほぼ伝達される。
【００４０】
しかしながら、ガス拡散層が柔らかいもの（たとえばカーボンクロス）を用いた場合、締
結圧は、導電性セパレータ板と電極の接する部位を介して、そのまま導電性セパレータ板
と電極との接する部位が投影される高分子電解質膜の部分的な部位のみにほとんどが伝達
され、高分子電解質膜全般に均一には伝達しない。従って、導電性セパレータ板と電極の
接する部位と接しない部位の面積比によって、実際に高分子電解質膜に加わる局部的な圧
力が変化する結果となる。
【００４１】
　具体的には、全電極面積に占める導電性セパレータ板と接する面積が２割、導電性セパ
レータ板と接しない部位の面積が８割とし、締結圧を電極面積当たり３ｋｇｆ／ｃｍ2印
加したとすると、導電性セパレータ板と電極とが接する部位の面積当たりの締結圧は実質
的に１５ｋｇｆ／ｃｍ2となる。従って、特にガス拡散層に柔軟な材料を用いる場合には
、電極面積当たりで規定するより、電極の導電性セパレータ板と接する部位の面積当たり
で規定する方が好ましいことを見出した。
【００４２】
　また、本発明の別の参考形態に係る高分子電解質型燃料電池においては、単位電池の燃
料極と酸化剤極の間のＭＥＡの短絡伝導度、すなわち、直流抵抗成分に起因する短絡伝導
度が１．５ｍＳ／ｃｍ２以下であることを特徴とする。ＭＥＡのホットプレスや、電池ス
タックへの締結圧に起因して発生する微少短絡があっても、それが１．５ｍＳ／ｃｍ2以
下、好ましくは１．０ｍＳ／ｃｍ2以下であれば、微少短絡が燃料電池の耐久性に及ぼす
影響がほとんど無いことを見出した。
【００４３】
また、前記短絡伝導度は、直流の一定電圧、または直流の一定電流を印加した結果得られ
る定常電流値、または定常電圧値から換算されることが好ましい。ここで、定常電流値お
よび定常電圧値について説明する。図１３あるいは図１４に基づき後述するように、直流
の一定電圧あるいは一定電流をＭＥＡの両電極間に印加する場合、その印加直後はその電
圧印加あるいは電流印加による両電極間の電流あるいは電圧が急激に経時変化するが、１
分あるいは３分程度など一定時間以上経過すると、その経時変化がほとんど無くなる。そ
のような経時変化がほとんど無くなったときの電流値、電圧値のことを、本明細書では定
常電流値、定常電圧値という。
【００４４】
また、前記一定電圧が、ＭＥＡ当たり、すなわち単位電池当たり０．５Ｖ以下であること
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が好ましい。また、前記一定電流が、ＭＥＡの電極面積当たり５ｍＡ/ｃｍ2以下であるこ
とが好ましい。
また、前記短絡伝導度の測定が、ＭＥＡの燃料極及び酸化剤極の両電極を同一ガス雰囲気
下で行われ、かつ前記雰囲気が、空気雰囲気または不活性ガスを主とする雰囲気であるこ
とが好ましい。
【００４５】
ここで、燃料極と酸化剤極の両電極間に水素ガス分圧の差がなく両電極間に酸素分圧の差
がない場合、及び供給ガス並びに高分子電解質が水分を含んでいない場合には、電解質の
イオン伝導性が小さいため電気化学反応が起こりにくい。したがって、両電極間に直流の
一定電圧、または直流の一定電流を印加し、一定時間経過すると、直流抵抗成分のみに由
来する一定電流（すなわち定常電流値）、または一定電圧（すなわち定常電圧値）が観測
される。
【００４６】
そこで、例えば印加した電圧を観測された定常電流値で割ると抵抗値が算出され、電極の
単位面積当たりの抵抗値の逆数を算出することにより短絡伝導度を算出することができる
。
このとき、直流電圧または直流電流を印加した直後には、定常値より大きな電流または電
圧が発生する。そこで、この大電流あるいは高電圧により高分子電解質や電極触媒等の分
解を避けるために、印加する一定直流電圧は０．５Ｖ以下、好ましくは０．２Ｖ程度が好
ましい。
【００４７】
また、同じ理由により、印加する一定直流電流は、ＭＥＡの電極面積当たり５ｍＡ/ｃｍ2

以下、好ましくは２ｍＡ/ｃｍ2程度が好ましい。
さらに、直流抵抗成分のみに基づく短絡伝導度を測定するためには、両電極間に水素分圧
と酸素分圧の差を無くする必要がある。そのため、測定時には両電極間に同一組成のガス
を供給する必要があり、さらに、そのようなガスとしては、窒素等の不活性ガスであるこ
とが好ましい。ただし、測定を簡易的に行うためには、空気中にＭＥＡを暴露し、集電が
可能な導電板でＭＥＡを挟み、そのまま直流電圧または直流電流を印加することも可能で
ある。
【００４８】
　また、本発明のさらに別の参考形態に係る高分子電解質型燃料電池においては、電極面
積当たりの水素リーク電流が３ｍＡ／ｃｍ2以下であることを特徴とする。同水素リーク
電流が３ｍＡ／ｃｍ2以下であれば、水素リーク電流が燃料電池の耐久性に及ぼす影響が
ほとんど無いことを見出した。また、高分子電解質膜に物理的な欠陥が無い場合の、水素
ガスの溶解拡散のみによる水素リーク電流値は１～２ｍＡ／ｃｍ2程度であり、水素リー
ク電流が２ｍＡ／ｃｍ2以下の場合には、水素リーク電流が燃料電池の耐久性に及ぼす影
響がさらに減ることを見出した。したがって、同水素リーク値が２ｍＡ／ｃｍ2以下であ
ることが、さらに好ましい。
【００４９】
また、前記単位電池の水素リーク電流は、一方の電極側に不活性ガスを、他方の電極側に
燃料ガスを供給し、直流の一定電圧、または直流の一定電流を印加した結果得られる定常
電流値、または定常電圧値から算出される値から前記短絡伝導度に相当する値を差し引く
ことにより換算されることが好ましい。一方の電極側に不活性ガスを、他方の電極側に燃
料ガスを供給し、直流の一定電圧、または直流の一定電流を印加した結果得られる定常電
流値、または定常電圧値から算出される総伝導度は、微少短絡に基づく伝導度と水素リー
ク電流値（より正確には、水素リーク電流値に対応した伝導度）の両方を含んでいる。そ
こで、その総伝導度から微少短絡による伝導度を差し引いた値を求め、これを単位電極面
積当たりの電流値に再換算することにより水素リーク電流値を算出することができる。
【００５０】
また、前記導電性セパレータ板のガス流路の溝幅が、０．８ｍｍ以上、１．０ｍｍ以下で
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あり、前記ガス流路の深さが０．３ｍｍ以上、１．０ｍｍ以下であることが好ましい。特
に、カーボンクロスのような柔軟なガス拡散層を用いる場合には、流路の溝幅が１．０ｍ
ｍよりも広すぎるとガス拡散層が流路にたれ込む現象が発生する。一方、ガス流路の溝幅
が０．８ｍｍよりも狭いと、ガスの流通量が不足する恐れがある。また、流路の溝深さが
０．３ｍｍより浅いとたれ込んだガス拡散層がガス流路をふさいでしまい、ガスの流通を
妨げ、最終的な燃料電池の特性を損ねる結果となる。一方、ガス流路の溝深さが１．０ｍ
ｍを超えると、導電性セパレータ板の強度が不足する恐れがある。さらに、そのような深
い溝の状態で強度を高めようとすると、導電性セパレータ板の板厚を過度に厚くせざるを
得ない。
【００５１】
なお、本明細書で、「溝幅」という用語は、溝の平均幅を意味する。溝壁が導電性セパレ
ータ板の表面に垂直の場合、すなわち、溝壁がテーパーを有さない場合は、溝幅は溝の上
表面から溝の底面まで一定である。したがって、例えば溝幅が１．０ｍｍと記載する場合
、溝幅は溝上面から溝底面まで１．０ｍｍである。しかしながら、溝幅が１．０ｍｍと記
載している場合でも、溝壁が、溝幅の上表面の方が溝底面よりも広くなっているようなテ
ーパー状になっている場合は、溝幅の平均値が１．０ｍｍという条件下で、溝の上表面の
幅が例えば１．１ｍｍの如く１．０ｍｍより広く、一方、溝の底面の幅が例えば０．９ｍ
ｍの如く１．０ｍｍより狭くなっていることも、本明細書においては可能である。
【００５２】
また、前記ＭＥＡの電極面積の内、前記導電性セパレータ板と電極が接する部位の面積が
、前記導電性セパレータ板と電極が接しない部位の面積以上に大きいことが好ましい。カ
ーボンクロスのような柔軟なガス拡散層を用いる場合には、電極面積の内、導電性セパレ
ータ板と電極とが接する部位の面積が、前記導電性セパレータ板と電極とが接しない部位
の面積以上に大きいことによって、ガス拡散層の流路へのたれ込みを防止すると共に、高
分子電解質膜の電極と接する部位を全体的に均一に挟持しやすい。また、同じくそのよう
な接触面積関係によって、より導電性の低い導電性セパレータ板を使っても、抵抗増大に
よる電池特性への影響を小さく押さえることができることを見出した。
【００５３】
　また、本発明のさらに別の参考形態に係る高分子電解質型燃料電池の製造方法において
は、前記各電解質膜電極接合体の短絡伝導度および/または前記単位電池の前記水素リー
ク電流を測定する工程と、前記短絡伝導度が短絡伝導度所定値および/または前記水素リ
ーク電流が水素リーク電流所定値を超えるときには、前記短絡伝導度所定値および/また
は前記水素リーク電流所定値を超える電解質膜電極接合体またはその電解質膜電極接合体
を有する単位電池またはその単位電池を有する電池スタックを除去する工程からなる検査
プロセスを含むことを特徴とする。このような検査プロセスを導入することにより、燃料
電池の発電運転を要することなく、長期間にわたって安定な特性を有する燃料電池を製造
することができる。
【００５４】
ここで、前記短絡伝導度所定値を１．５ｍＳ/ｃｍ2、前記水素リーク電流所定値を３ｍＡ
/ｃｍ2とすることが好ましい。これらの所定値判定基準として用いることが、長期間安定
な燃料電池を製造する上で好ましい。
さらに、前記検査プロセスとして、電池スタックを作製する前に、前記所定値に基づく不
良ＭＥＡあるいは不良単位電池の判別除去を行うことにより、長期安定な燃料電池をより
効率的に製造することが可能となる。また、前記検査プロセスとして、電池スタックを作
製した後で、前記所定値に基づく不良ＭＥＡあるいは不良単位電池あるいは不良電池スタ
ックの判別除去を行うことによっても、従来は、実際に発電特性を測定しなければ判別で
きなかった燃料電池あるいは電池スタックの出荷検査プロセスを、簡便に実施することが
できる。
【００５５】
【実施例】
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　以下、実施例を用いて本発明の実施形態の例を説明するが、本発明はそれらの実施例の
構成要件に限定されるものではない。
《参考例１》
　まず、触媒層を形成した電極の作成方法を説明する。アセチレンブラック粉末に、平均
粒径約３ｎｍの白金粒子を２５重量％担持したものを電極の触媒とした。この触媒粉末を
イソプロパノールに分散させた溶液にパーフルオロカーボンスルホン酸の粉末をエチルア
ルコールに分散したディスパージョン溶液を混合し、触媒ペースト状にした。
【００５６】
一方、電極用のガス拡散層用の多孔性カーボン支持体として、外寸９ｃｍ×２０ｃｍ、厚
み２７０μｍのカ－ボンペーパー（東レ（株）製：ＴＧＰ－Ｈ－１２０）を用意し、この
カーボンペーパーに撥水処理を施した。すなわち、このカーボンペーパーをフッ素樹脂含
有の水性ディスパージョン（ダイキン工業（株）製、ネオフロンＮＤ１）に含浸した後、
これを乾燥し、３８０℃で３０分加熱することにより、撥水性を与えた。その撥水処理を
したカーボンペーパーの一方の面に、触媒ペーストをスクリーン印刷法を用いて塗布する
ことにより触媒層を形成した。このとき、触媒層の一部は、そのカーボンペーパーの中に
埋まり込んでいる。このようにして触媒層付きのカーボンペーパーを電極として形成した
。形成後の電極中に含まれる白金量は０．３ｍｇ／ｃｍ2、パーフルオロカーボンスルホ
ン酸の量は１．２ｍｇ／ｃｍ2となるよう調整した。
【００５７】
次に、外寸が１０ｃｍ×２６ｃｍのプロトン伝導性高分子電解質膜の裏表両面に、上記の
ように作製した電極の一対を触媒層が電解質膜の側に接するように、１３０℃の温度で３
ｋｇｆ／ｃｍ2の圧力でホットプレスすることにより接合し、これを電解質膜電極接合体
（ＭＥＡ）とした。ここでは、プロトン伝導性高分子電解質としてパーフルオロカーボン
スルホン酸を５０μｍの厚みに薄膜化したものを用いた。
【００５８】
　図１Ａ、図１Ｂは、本参考例で用いた１つの導電性セパレータ板の表面・裏面を示す。
具体的には、緻密かつガス非透過性の等方性黒鉛で作製されたカーボン板に切削加工でガ
ス流通用の溝形状、すなわちガス流路、などを表面・裏面に設けた導電性セパレータ板の
形状を示した模式的平面図である。図１Ａは表面に形成した酸化剤ガス流通溝の形状を示
したものであり、図１Ｂはその裏面の燃料ガス流通溝の形状を示したものである。セパレ
ータ板の大きさは１０ｃｍ×２６ｃｍ、厚さは２ｍｍであり、溝部１１ａ、１１ｂは幅１
．０ｍｍで深さ０．７ｍｍの凹部であり、この部分をガスが流通する。また、ガス流路間
のリブ部１２ａ、１２ｂは幅１．２ｍｍの凸部である。また、酸化剤ガスのマニホールド
孔（注入口１３ａ、出口１３ｂ）と、燃料ガスのマニホールド孔（注入口１４ａ、出口１
４ｂ）と、冷却水のマニホールド孔（注入口１５ａ、出口１５ｂ）を形成した。
【００５９】
図１Ａ、図１Ｂに表裏面を示した導電性セパレータ板２枚で後述するようにＭＥＡを挟持
して単電池を作製する場合は、１枚目の導電性セパレータ板の図１Ｂ側の面ともう１枚の
導電性セパレータ板の図１Ａ側の面とを対向させた。したがって、図示されているように
、対向する面上のガス流通溝同士等、対応する要素同士の位置、形状、大きさが対応する
ように構成した。
【００６０】
　また図２Ａ、図２Ｂは、本参考例で用いた他の導電性セパレータ板の表面・裏面の模式
的平面図を示す。図２Ａは図１Ａと同様の表面に形成した酸化剤ガス流通溝の形状を示し
たものであり、図２Ｂは裏面に形成した冷却水を流すための冷却流路の形状を示したもの
である。図２Ａ、図２Ｂで、冷却水のマニホールド孔（注入口２５ａ、出口２５ｂ）の位
置と大きさは、図１Ａ、図１Ｂで示した冷却水のマニホールド孔１５ａ及び１５ｂと同一
の位置と大きさに形成し、また、ガス流通用の各マニホールド孔（酸化剤ガス注入口２３
ａ、出口２３ｂと、燃料ガス注入口２４ａ、出口２４ｂ）の位置と大きさも、図１Ａ、図
１Ｂのガスマニホールド孔と同一の位置と大きさに形成した。また、２１は、冷却水の注
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入口２５ａから流入した水のための凹部形状の流路としての溝部であり、その凹部の深さ
は０．５ｍｍとした。２２は冷却水通路の間にあり、冷却水の溝部２１を形成したときの
凸部として残したリブ部である。冷却水は注入口２５ａから流入し、溝部２１を流れて出
口２５ｂへと到達する。
【００６１】
図１Ａ、図１Ｂに表裏面を示した導電性セパレータ板と図２Ａ、図２Ｂに表裏面を示した
導電性セパレータ板とで、後述するようにＭＥＡを挟持して単電池を作製する場合は、前
者の導電性セパレータ板の図１Ｂ側の面と後者の導電性セパレータ板の図２Ａ側の面とを
対向させた。したがって、図示されているように、対向する面上のガス流通溝同士等、対
応する要素同士の位置、形状、大きさが対応するように構成した。
【００６２】
　また図３Ａ、図３Ｂは、本参考例で用いた、さらに他の導電性セパレータ板の表面・裏
面の模式的平面図を示したものである。図３Ａは表面に形成した冷却水を流すための冷却
流路の形状等を示したものであり、図３Ｂは裏面に図１Ｂと同様に形成した燃料ガス流通
溝の形状を示したものである。図３Ａ、図３Ｂで、冷却水のマニホールド孔（注入口３５
ａ、出口３５ｂ）の位置と大きさは、図１Ａ、図１Ｂで示した冷却水のマニホールド孔１
５ａ及び１５ｂと同一の位置と大きさに形成し、また、各ガス流通用のマニホールド孔（
酸化剤ガス注入口３３ａ、出口３３ｂと、燃料ガス注入口３４ａ、３４ｂ）の位置と大き
さも、図１Ａ、図１Ｂのガスマニホールド孔と同一の位置と大きさに形成した。また、３
１は、冷却水の注入口３５ａから流入した水の流路としての凹状の溝部であり、その凹部
の深さは０．５ｍｍとした。３２は冷却水通路の間にあり、冷却水流路の溝部３１を形成
したときの凸部として残したリブ部である。冷却水は注入口３５ａから流入し、溝部３１
を流れて出口３５ｂへと到達する。
【００６３】
図２Ａ、図２Ｂに表裏面を示した導電性セパレータ板と図３Ａ、図３Ｂに表裏面を示した
導電性セパレータ板とで、後述するように冷却部を内部に有する導電性セパレータ板ユニ
ットを作製する場合は、前者の導電性セパレータ板の図２Ｂ側の面と後者の導電性セパレ
ータ板の図３Ａ側の面とを対向させた。したがって、図示されているように、対向する面
上の冷却水流路同士、その間のリブ同士など、対応する要素同士の位置、形状、大きさが
対応するように構成した。なお、後述する図５に示されるような、電池スタックの両端部
で、集電板に接するように配置される導電性セパレータ板の場合は、その導電性セパレー
タ板の集電板に接する面にはガス流路や冷却水流路などは形成せず、そのような面は平滑
面のままにしておいた。
【００６４】
導電性セパレータ板でＭＥＡを挟持させて各単位電池を作製する際、あるいは冷却水ユニ
ットを有するセパレータ板ユニットを作製する際には、図１Ａから図３Ｂまでの６つの図
には共通に、断面が円あるいは楕円のＯ－リング状ガスシール部材（デュポンダウエラス
トマージャパン社製：品番Ｖｉｔｏｎ）が各マニホールド孔を囲むように、さらに各ガス
流通路全体および各冷却水流路全体を囲むように、各導電性セパレータ板の表面上に配置
した。具体的には、それらの６つの図において、付番の１６ａ、１６ｂ、１７ａ、１７ｂ
、１８ａ、１８ｂ、２６ａ、２６ｂ、２７ａ、２７ｂ、２８ａ、２８ｂ、３６ａ、３６ｂ
、３７ａ、３７ｂ、３８ａ、３８ｂで示されている各マニホールドを囲む平面図で円形お
よび楕円形のもの、および各ガス流通路全体および各冷却水流路全体を囲むループ状のも
のである。
【００６５】
それらのガスシール部材が配置された導電性セパレータ板同士が直接あるいは、ＭＥＡを
介して合体されるときに、それらのＯ－リング状ガスシール部材同士が互いに、直接的あ
るいはＭＥＡを介して間接的に押圧し合ってガスあるいは水をシールするように、それら
のＯ－リング状ガスシール部材は、合体される導電性セパレータ板の対向面上の対応する
位置に配置した。これは、ガスシール部材によるガスケットを構成するためであった。
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なお、ここで「Ｏ－リング状」という用語は、囲むべき要素の形状に対応してリング状あ
るいはループ状の形状をさせていることに基づき用いている。
【００６６】
冷却水ユニットの作製のためには、図２Ａ、図２Ｂで示したセパレータ板と、図３Ａ、図
３Ｂで示したセパレータ板とを、図２Ｂの面が図３Ａの面に対面するように組み合わせた
。それにより、図２Ｂで示した冷却水流路面上と図３Ａで示した冷却水流路面上の凸部（
リブ部）同士、凹部（溝部）同士が対応するように対向させ、かつＯ－リング状ガスシー
ル部材同士が互いに押圧し合うようにし、また必要に応じて導電性接着剤で貼り合わせる
ことにより、内部に冷却水流路を有する導電性セパレータ板ユニットとした。
【００６７】
次に、作成したＭＥＡのプロトン伝導性高分子電解質膜に、冷却水と燃料ガス及び酸化剤
ガス流通用のマニホールド孔を形成した。その構成を図４に示す。図４で、４０は電極部
分、４１はプロトン伝導性高分子電解質膜、４３ａ、４３ｂは酸化剤ガス流通用のマニホ
ールド孔（それぞれ注入口、出口）、４４ａおよび４４ｂは燃料ガス流通用のマニホール
ド孔（それぞれ注入口、出口）、４５ａ及び４５ｂは冷却水流通用マニホールド孔（それ
ぞれ注入口、出口）であり、これらの孔の位置と大きさは図１Ａ～図３Ｂに示した導電性
セパレータ板と同じ位置で同じ大きさとした。
図４は、ＭＥＡの燃料極側の表面を示している図であるが、図示していないが、そのＭＥ
Ａの裏側には酸化剤極のような電極およびＭＥＡに形成された各マニホールド孔が見える
。
【００６８】
　図５を参照しながら、本参考例で作製した、２セル積層の電池スタックを有する高分子
電解質型燃料電池の構成を説明する。図５は、その下半分は模式的正面図であり、上半分
は燃料ガス注入用マニホールド孔の中心を通り導電性セパレータ板の長さ方向に平行な平
面で切った模式的断面図である。以下の図５に基づく説明は、上半分の模式的断面図を主
として参照しながら説明する。
【００６９】
図５においては、２枚の集電板５８１ａ、５８１ｂの間に、２セル積層の電池スタックお
よびその外側に配置された２つの冷却水ユニットが挟持されている。それを左側から順番
に説明する。まず、５０１は、表面は平滑で、裏面には図２Ｂのような構成、すなわち冷
却水流路および各マニホールド孔が形成された導電性セパレータ板である。５０２は、表
面には図３Ａのような構成、すなわち冷却水流路および各マニホールド孔が形成され、裏
面には図３Ｂのような構成、すなわち燃料ガス流路および各マニホールド孔が形成された
導電性セパレータ板である。
【００７０】
この２枚の導電性セパレータ板が両導電性セパレータ上に配置されたＯ－リング状ガスシ
ール部材５２７、５３７ａ同士が押圧し合うように貼り合わされて、その２枚の導電性セ
パレータ板の間に冷却水流路５１１を有する冷却水ユニットが形成され、また燃料ガス用
マニホールド５５４の一部が形成される。図では、その燃料ガス用マニホールド５５４の
一部を囲むようにシールするガスシール部材５２７、５３７ａが示されている。
【００７１】
５０３は、表面には図１Ａのような構成、すなわち酸化剤ガス流路および各マニホールド
孔が形成され、裏面には図１Ｂのような構成、すなわち燃料ガス流路および各マニホール
ド孔が形成された導電性セパレータ板である。この導電性セパレータ板５０３の表面と前
記導電性セパレータ板５０２の裏面との間には、図４に示すような構成、すなわち各マニ
ホールド孔が形成された高分子電解質膜５４１とその両面に配置された電極５４０ａ、５
４０ｂとからなるＭＥＡが挟持され、電極５４０ａには燃料ガス流路５２１が接し、電極
５４０ｂには酸化剤ガス流路５３１ａが接するように上記２枚の導電性セパレータ板によ
りさらに挟持されて構成されることにより、１つの単位電池（セル）が形成される。図で
は、その挟持構成により形成される燃料ガス用マニホールド５５４の一部、およびその燃
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料ガス用マニホールド５５４の一部を囲むように配置され、互いの一部同士では高分子電
解質膜５４１を介して間接的に押圧し合っているガスシール部材５３７ｂ、５４７ａが示
されている。
【００７２】
５０４は、表面には図２Ａのような構成、すなわち酸化剤ガス流路および各マニホールド
孔が形成され、裏面には図２Ｂのような構成、すなわち冷却水流路および各マニホールド
孔が形成された導電性セパレータ板である。この導電性セパレータ板５０４の表面と前記
導電性セパレータ板５０３の裏面との間には、図４に示すような構成、すなわち各マニホ
ールド孔が形成された高分子電解質膜５５１とその両面に配置された電極５５０ａ、５５
０ｂとからなるＭＥＡが挟持され、電極５５０ａには燃料ガス流路５３１ｂが接し、電極
５５０ｂには酸化剤ガス流路５６１が接するように上記２枚の導電性セパレータ板により
さらに挟持されて構成されることにより、１つの単位電池（セル）が形成される。図では
、その挟持構成により形成される燃料ガス用マニホールド５５４の一部、およびその燃料
ガス用マニホールド５５４の一部を囲むように配置され、互いの一部同士では高分子電解
質膜５５１を介して間接的に押圧し合っているガスシール部材５４７ｂ、５５７ａが示さ
れている。
【００７３】
５０５は、表面には図３Ａのような構成、すなわち冷却水流路および各マニホールド孔が
形成され、裏面は平滑な構成の導電性セパレータ板である。前記導電性セパレータ板５０
４とこの導電性セパレータ板５０５とが、両導電性セパレータ上に配置されたＯ－リング
状ガスシール部材５５７ｂ、５６７同士が押圧し合うように貼り合わされて、その２枚の
導電性セパレータ板の間に冷却水路５７１を有する冷却水ユニットが形成され、また燃料
ガス用マニホールド５５４の一部が形成される。図では、その燃料ガス用マニホールド５
５４の一部を囲むようにシールするガスシール部材５５７ｂ、５６７が示されている。
【００７４】
図５においては、上記のように、２セル積層の電池スタックを２つの冷却水ユニットで挟
持した構成を、銅の表面に金メッキした集電板２つ５８１ａ、５８１ｂで挟持し、それを
樹脂製の絶縁板２つ５８２ａ、５８２ｂで挟持し、それをさらにＳＵＳステンレス鋼製の
端板２つ５８３ａ、５８３ｂで挟持している。それらの集電板５８１ａ、５８１ｂ、絶縁
板５８２ａ、５８２ｂおよび端板５８３ａには、図示されているように、燃料ガス用マニ
ホールドの一部としてのマニホールド孔が形成されている。
燃料ガスは、端板５８３ａに溶接接続された燃料ガス導入パイプ５５４ａから導入され、
上記のように形成された燃料ガスマニホールド部分が連なった燃料ガスマニホールド５５
４に注入され、各導電性セパレータ板の燃料ガス流路を通って、端板５８３ｂに溶接接続
された燃料ガス排出パイプ５５４ｂから外部に排出される。
【００７５】
説明は省略するが、上記の図５の上半分を中心とする説明からもわかるように、図５の下
半分も、図５の上半分と類似の構成になっている。すなわち、酸化剤ガスが、端板５８３
ａに溶接接続された酸化剤ガス導入パイプ５５３ａから導入され、上記の燃料ガスマニホ
ールド部分と同様に形成された酸化剤ガスマニホールド部分が連なった酸化剤ガスマニホ
ールドに注入され、各導電性セパレータ板の酸化剤ガス流路を通って、端板５８３ｂに溶
接接続された酸化剤ガス排出パイプ５５３ｂから外部に排出される。
【００７６】
　上記のような積層構成物を、端板の外面の４つの各隅に締結部材を設けて固定する。す
なわち締結ロッド用の孔を端板の各隅に設け、各孔に締結ロッドを通し、各締結ロッドの
一端にボルトおよびバネ（必要に応じてワッシャも）、他端にナットを用いて上記電池ス
タックに締結圧を印加して固定する。図５では、それら各４つの締結部材のうち２つが見
えている。それらは、ボルト５９２ａ、５９５ａ、バネ５９３，５９６、締結ロッド５９
１、５９４、およびナット５９２ｂ、５９５ｂである。図５においては、それら見えてい
る締結部材の中心すなわち締結ロッド５９１、５９４の中心は、図５の上半分の断面上に
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あるように構成されている。このようにして、本参考例に基づく２セル積層型の高分子電
解質型燃料電池を構成した。
【００７７】
　ところで、本参考例１を含む参考例群および実施例群において、電極面積当たりの締結
圧に関して記載されている。この締結圧は、圧力センサーを用いて測定することもできる
が、次のように算定することもできる。すなわち、積層した電池スタックの総締結荷重か
ら、ガスケット（ガスシール部材）の反力から算出されるガスケットの締結荷重を差し引
くことにより、電極部分に印加される締結荷重が算出され、さらにこの算出された締結荷
重を電極部分の面積で除算することにより、電極部分に印加される締結圧が算出される。
【００７８】
具体的には、電池スタックの総締結荷重は、例えば、コイルバネやサラバネを用いて一定
の荷重が印加できるように締結している場合、バネ定数にバネの縮み代を掛けることによ
り総荷重が算出できる。次に、ガスケットの反力の算出については、ガスケットが一定の
締め代で縮んだ場合に、導電性セパレータ板と電極が最適な荷重で接触するように、ガス
ケットの締め代、すなわち縮み代が設計されている。この設計パラメータに基づいてガス
ケットが一定の締め代で縮んだ場合のガスケット反力が計算できる。または、電池スタッ
クとして積層した場合の、両端の導電性セパレータ板間の自由長から、実際に電池スタッ
クを締結した後の両端の導電性セパレータ板間の長さを差し引くことにより、ガスケット
の締め代の総長が算出される。この総長をガスケット層の積層数で除算することにより、
ガスケット１層当たりのガスケットの締め代すなわち縮み代が算出される。
【００７９】
さらに、電極への締結荷重の算出については、電池スタックの総締結荷重からガスケット
反力を差し引くことにより、電極面への締結荷重を算出できる。そして最後に、電極面へ
の締結荷重を電極面積で除算することにより、電極面積当たりの締結荷重、すなわち締結
圧が算出される。また、電極面への締結荷重を導電性セパレータ板のリブ部と接触する電
極面積で除算することにより、導電性セパレータ板と電極が接する部位の面積当たりの締
結荷重、すなわち締結圧が算出される。
【００８０】
　図５に示す２セル積層の電池スタックを有する高分子電解質型燃料電池を用意し、参考
例１として、次の実験をした。
　すなわち、その用意した燃料電池について、締結圧を電極面積当たり１ｋｇｆ／ｃｍ2

～１０ｋｇｆ／ｃｍ2の間で変化させた。具体的には、所定の締結圧毎に発電特性と短絡
伝導度と水素リーク電流を測定し、次に締結圧を増加して同様の測定を実施するという作
業を、締結圧を低締結圧から高締結圧方向に徐々に変化させて繰り返して行った。
【００８１】
　まず、発電特性を測定するため、作製した本参考例１の高分子電解質型燃料電池を、７
０℃に保持し、一方の電極側に６８．５℃の露点となるよう加湿・加温した８０％水素、
２０％炭酸ガス、１０ｐｐｍ一酸化炭素の混合ガスを供給し、もう一方の電極側に７０℃
の露点となるように加湿・加温した空気を供給した。このときの開放電圧と、燃料利用率
８０％、酸素利用率４０％、電流密度０．３Ａ／ｃｍ2の定電流密度での発電時の電池電
圧を測定した。その結果を、単位電池当たりの平均値に換算したものを図９に示す。図９
において、Ｖ０は開放電圧の特性曲線、Ｖ１は電流密度０．３Ａ／ｃｍ2の定電流密度で
の発電時の電池電圧の特性曲線を示す。
【００８２】
この結果、開放電圧は、締結圧に大きくは影響を受けず、６ｋｇｆ／ｃｍ2程度以上の締
結圧において徐々に低下していくことが判明した。しかしながら、発電時の電池電圧は締
結圧の影響を大きく受け、２ｋｇｆ／ｃｍ2より低い締結圧では極端に低い値を示し、２
ｋｇｆ／ｃｍ2以上で徐々に電圧が上昇し、６ｋｇｆ／ｃｍ2程度以上で、ほぼ飽和するこ
とを発見した。この結果から、締結圧は、電極面積当たり２ｋｇｆ／ｃｍ2以上が必要で
あることが判明した。
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【００８３】
　次に、短絡伝導度を測定するため、用意した本参考例１の高分子電解質型燃料電池を、
７０℃に保持し、一方の電極側に６８．５℃の露点となるよう加湿・加温した窒素を、も
う一方の電極側にも７０℃の露点となるように加湿・加温した窒素を供給した。充分にガ
スが置換された後、単電池当たり０．２Ｖ（合計０．４Ｖ）の直流電圧を印加し、直流電
圧印加後３分の時点で、定常電流値を測定し、この電流値を前述の方法で換算することに
より短絡伝導度を算出した。
【００８４】
また、短絡伝導度を測定した締結圧と同一の締結圧を保持したまま、一方の電極側に６８
．５℃の露点となるよう加湿・加温した水素を、もう一方の電極側にも７０℃の露点とな
るように加湿・加温した窒素を供給し、充分にガスが置換された後、単電池当たり０．２
Ｖ（合計０．４Ｖ）の直流電圧を印加し、直流電圧印加後３分の時点での定常電流値を測
定し、この電流値を前述の方法で換算することにより求めた伝導度から、先ほど求めた短
絡伝導度を差し引き、さらにこれを前述の方法で換算することにより水素リーク電流を算
出した。
【００８５】
　その結果を図１０に示す。図１０において、Ｃｓは短絡伝導度の特性曲線を示し、Ｉｈ
は水素リーク電流の特性曲線を示す。この結果から、電極面積当たり４ｋｇｆ／ｃｍ2を
超える締結圧を印加した場合に、短絡伝導度が増加し始め、４ｋｇｆ／ｃｍ2を超える締
結圧で微少短絡が発生していることが判明した。しかしながら、水素リーク電流は、本実
施例の範囲では締結圧に依存せず、ほぼ一定であることを発見した。さらにこの結果から
、微少短絡を抑えるには、締結圧は電極面積当たり４ｋｇｆ／ｃｍ2以下である必要があ
ることを発見した。
【００８６】
上記の実験では、直流電圧印加後３分の時点で電流を測定した。この３分の時点を選択し
たのは、後述の図１３、図１４で示される実験結果にも現われているように、直流電圧印
加後１分程度が経過すると電流が大よそ定常電流値になり、３分の時点ではほぼ定常電流
値になっていたからである。
【００８７】
次に、上で用意したのと同様な２セル積層の燃料電池を６台用意し、そのうち１台には１
ｋｇｆ／ｃｍ2の締結圧を印加し、残り５台については、２ｋｇｆ／ｃｍ2～１０ｋｇｆ／
ｃｍ2の範囲で、２ｋｇｆ／ｃｍ2毎に締結圧を変化させた。これらの燃料電池の発電特性
測定を、上記と同様な条件で行った。すなわち、各燃料電池を、７０℃に保持し、一方の
電極側に６８．５℃の露点となるよう加湿・加温した８０％水素、２０％炭酸ガス、１０
ｐｐｍ一酸化炭素の混合ガスを供給し、もう一方の電極側に７０℃の露点となるように加
湿・加温した空気を供給した。このときの開放電圧と、燃料利用率８０％、酸素利用率４
０％、電流密度０．３Ａ／ｃｍ2の定電流密度での発電時（耐久試験）の電池電圧を測定
した。
【００８８】
その結果、まず１ｋｇｆ／ｃｍ2の締結圧の燃料電池は、初期の段階から性能が極めて悪
かった。次に、２ｋｇｆ／ｃｍ2および４ｋｇｆ／ｃｍ2の締結圧の燃料電池は、１万時間
の連続発電時間に対し、平均劣化率がそれぞれ１ｍＶ／１０００時間、１．５ｍＶ／１０
００時間と良好な耐久特性を示した。また、１万時間経過後に、短絡伝導度と水素リーク
電流を測定したが、初期と全く変化がなかった。しかしながら、６ｋｇｆ／ｃｍ2の締結
圧の場合には５０００時間まで平均劣化率７ｍＶ／１０００時間の劣化であったが６００
０時間後に急激に性能が低下し継続発電不可能に達した。
【００８９】
また、８ｋｇｆ／ｃｍ2の締結圧の場合には、２０００時間経過後まで平均１６ｍＶ／１
０００時間の劣化であったが３０００時間後にやはり継続発電不可能電圧まで性能が低下
した。さらに、１０ｋｇｆ／ｃｍ2の締結圧の場合には８００時間まで１２０ｍＶ／１０



(15) JP 4359441 B2 2009.11.4

10

20

30

40

50

００時間の平均劣化率であったが１０００時間後にやはり急激に継続発電不可能電圧まで
性能が低下した。また、６ｋｇｆ／ｃｍ2～１０ｋｇｆ／ｃｍ2の締結圧の燃料電池試験終
了後の短絡伝導度と水素リーク電流を測定したところ、いずれも約２桁増加していること
が判明した。
【００９０】
《実施例２》
　参考例１で説明した方法と同じ方法で、一部だけ異ならせて、図５に示す構成の２セル
積層の電池スタックを有する高分子電解質型燃料電池を本実施例２における燃料電池とし
て作製した。その異ならせたのは、実施例１で用いたカーボンペーパーの替わりに、その
カーボンペーパーと同じ外寸で厚み３００μｍのカーボンクロス（日本カーボン（株）製
）を用いたこと、および導電性セパレータ板の溝部（１１ａ、１１ｂ）の寸法を、幅０．
８ｍｍで深さ１．０ｍｍにしたことである。このように作製した本実施例２の燃料電池を
用いて次の実験をした。
【００９１】
すなわち、その本実施例２の燃料電池について、締結圧を、導電性セパレータ板と電極が
接する部分の面積当たり２ｋｇｆ／ｃｍ2～２０ｋｇｆ／ｃｍ2の間で変化させた。具体的
には、所定の締結圧毎に発電特性と短絡伝導度と水素リーク電流を測定し、次に締結圧を
増加して同様の測定を実施するという作業を、締結圧を低締結圧から高締結圧方向に徐々
に変化させて繰り返して行った。
【００９２】
まず、発電特性を測定するため、用意した本実施例２の高分子電解質型燃料電池を、７０
℃に保持し、一方の電極側に６８．５℃の露点となるよう加湿・加温した８０％水素、２
０％炭酸ガス、１０ｐｐｍ一酸化炭素の混合ガスを供給し、もう一方の電極側に７０℃の
露点となるように加湿・加温した空気を供給した。このときの開放電圧と、燃料利用率８
０％、酸素利用率４０％、電流密度０．３Ａ／ｃｍ2の定電流密度で発電時の電池電圧を
測定した。その結果を、単位電池当たりの平均値に換算したものを図１１に示す。図１１
において、Ｖ０は開放電圧の特性曲線、Ｖ１は電流密度０．３Ａ／ｃｍ2の定電流密度で
の発電時の電池電圧の特性曲線を示す。
【００９３】
この結果、開放電圧は、締結圧に大きくは影響を受けず、導電性セパレータ板と電極が接
する面積当たり１２ｋｇｆ／ｃｍ2程度以上の締結圧において徐々に低下していくことが
判明した。しかしながら、発電時の電池電圧は締結圧の影響を大きく受け、導電性セパレ
ータ板と電極が接する面積当たり４ｋｇｆ／ｃｍ2より低い締結圧では極端に低い値を示
し、４ｋｇｆ／ｃｍ2以上で徐々に電圧が上昇し、１２ｋｇｆ／ｃｍ2程度以上で、ほぼ飽
和することを発見した。この結果から、締結圧は、導電性セパレータ板と電極が接する部
分の面積当たり４ｋｇｆ／ｃｍ2以上が必要であることが判明した。
【００９４】
次に、短絡伝導度を測定するため、用意した本実施例２の高分子電解質型燃料電池を、７
０℃に保持し、一方の電極側に６８．５℃の露点となるよう加湿・加温した窒素を、もう
一方の電極側にも７０℃の露点となるように加湿・加温した窒素を供給した。充分にガス
が置換された後、単電池当たり０．２Ｖ（合計０．４Ｖ）の直流電圧を印加し、直流電圧
印加後３分の時点での定常電流値を測定し、この電流値を前述の方法で換算することによ
り短絡伝導度を算出した。
【００９５】
また、短絡伝導度を測定した締結圧と同一の締結圧を保持したまま、一方の電極側に６８
．５℃の露点となるよう加湿・加温した水素を、もう一方の電極側にも７０℃の露点とな
るように加湿・加温した窒素を供給し、充分にガスが置換された後、単電池当たり０．２
Ｖ（合計０．４Ｖ）の直流電圧を印加し、直流電圧印加後３分の時点での定常電流値を測
定し、この電流値を前述の方法で換算することにより求めた伝導度から、先ほど求めた短
絡伝導度を差し引き、さらにこれを換算することにより水素リーク電流を算出した。
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【００９６】
その結果を図１２に示す。図１２において、Ｃｓは短絡伝導度の特性曲線を示し、Ｉｈは
水素リーク電流の特性曲線を示す。この結果から、導電性セパレータ板と電極とが接する
面積当たり８ｋｇｆ／ｃｍ2を超える締結圧を印加した場合に、短絡伝導度が増加し始め
、８ｋｇｆ／ｃｍ2を超える締結圧で微少短絡が発生していることが判明した。しかしな
がら、水素リーク電流は、本実施例２の範囲では締結圧に依存せず、ほぼ一定であること
を発見した。さらにこの結果から、微少短絡を抑えるには、締結圧を導電性セパレータ板
と電極との接する部分の面積当たり８ｋｇｆ／ｃｍ2以下にする必要があることを発見し
た。
【００９７】
次に、上で用意したのと同様な２セル積層の燃料電池を６台用意し、そのうち１台には導
電性セパレータ板と電極とが接する面積当たり２ｋｇｆ／ｃｍ2の締結圧を印加し、残り
５台については、４ｋｇｆ／ｃｍ2～２０ｋｇｆ／ｃｍ2の範囲で、４ｋｇｆ／ｃｍ2毎に
締結圧を変化させた。これらの燃料電池の発電特性測定を、上記と同様な条件で行った。
すなわち、各燃料電池を、７０℃に保持し、一方の電極側に６８．５℃の露点となるよう
加湿・加温した８０％水素、２０％炭酸ガス、１０ｐｐｍ一酸化炭素の混合ガスを供給し
、もう一方の電極側に７０℃の露点となるように加湿・加温した空気を供給した。このと
きの開放電圧と、燃料利用率８０％、酸素利用率４０％、電流密度０．３Ａ／ｃｍ2の定
電流密度での発電時（耐久試験）の電池電圧を測定した。
【００９８】
その結果、まず、２ｋｇｆ／ｃｍ2の締結圧の燃料電池は、初期の段階から性能が極めて
悪かった。次に、４ｋｇｆ／ｃｍ2および８ｋｇｆ／ｃｍ2の締結圧の燃料電池は、１万時
間の連続発電時間に対し、平均劣化率がそれぞれ１ｍＶ／１０００時間、１．５ｍＶ／１
０００時間と良好な耐久特性を示した。また、１万時間経過後に、短絡伝導度と水素リー
ク電流を測定したが、初期と全く変化がなかった。
【００９９】
しかしながら、１２ｋｇｆ／ｃｍ2の締結圧の場合には５０００時間まで平均劣化率７ｍ
Ｖ／１０００時間の劣化であったが６０００時間後に急激に性能が低下し継続発電不可能
に達した。また、１６ｋｇｆ／ｃｍ2の締結圧の場合には、２０００時間経過後まで平均
１６ｍＶ／１０００時間の劣化であったが３０００時間後にやはり継続発電不可能電圧ま
で性能が低下した。さらに、２０ｋｇｆ／ｃｍ2の締結圧の場合には８００時間まで１２
０ｍＶ／１０００時間の平均劣化率であったが１０００時間後にやはり急激に継続発電不
可能電圧まで性能が低下した。また、１２ｋｇｆ／ｃｍ2～２０ｋｇｆ／ｃｍ2の締結圧の
燃料電池試験終了後の短絡伝導度と水素リーク電流を測定したところ、いずれも約２桁増
加していることが判明した。
【０１００】
《実施例３》
直流抵抗成分に起因する伝導度、すなわち短絡伝導度のみを測定する場合には、換言すれ
ば水素リーク電流や、発電特性を測定しない場合には、簡便な測定方法として、常温の空
気中での短絡伝導度の測定が可能である。本実施例３ではその測定方法の例を説明する。
まず、実施例２における燃料電池を作製したのと同じように、カーボンクロスを用い、ま
た溝部の寸法が、幅０．８ｍｍで深さ１．０ｍｍの導電性セパレータ板を用いて、以下に
記載する方法で、本実施例３の単電池を作製した。
【０１０１】
まず図５の５０２で示される、表面には図３Ａのような構成、すなわち冷却水流路等が形
成され、裏面には図３Ｂのような構成、すなわち燃料ガス流路等が形成された導電性セパ
レータ板を用意した。次に、図５の５０４で示される、表面には図２Ａのような構成、す
なわち酸化剤ガス流路等が形成され、裏面には図２Ｂのような構成、すなわち冷却水流路
等が形成された導電性セパレータ板を用意した。この２枚の導電性セパレータ板の間には
、図４あるいは図５の５４１で示される高分子電解質膜とその両面に配置された電極５４
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０ａ、５４０ｂとからなるＭＥＡを挟持させた。このようにして、本実施例３における単
電池を作製した。
【０１０２】
この単電池の両端面、すなわち２枚の導電性セパレータ板のそれぞれの冷却水流路側の面
に、２枚のリジッドで両主面が平滑な絶縁板を配置し、この絶縁板と単電池の積層体を、
２つの平滑で対向する加圧面を有するプレス機の同２つの加圧面の間に、同２つの加圧面
が上記積層体のそれぞれの絶縁板に接するように、挟持させた。また、同単電池の２枚の
導電性セパレータ板の間に電圧を印加するための２本の電気リードをそれぞれの導電性セ
パレータ板に接続した。
【０１０３】
このように構成した本実施例の単電池について、前記プレス機により導電性セパレータ板
と電極が接する部分の面積あたり６ｋｇｆ／ｃｍ2の圧力、すなわち締結圧を印加し、同
単電池にＤＣ０．２Ｖの定電圧を印加した。常温の空気中で短絡伝導度を測定した場合の
、電流密度と短絡伝導度の経時変化を図１３に示す。図１３において、Iｄは電流密度の
特性曲線であり、Ｃｓは短絡伝導度の特性曲線である。
【０１０４】
短絡伝導度を測定するためには、高分子電解質膜のイオン伝導度と電子伝導の直流抵抗成
分を分離し、電子伝導に基づく直流抵抗成分のみ抽出必要がある。その分離は、その高分
子電解質膜に直流電圧または直流電流を充分なる時間、印加することによって可能となる
。その理由は、その直流電圧または直流電流の印加によってイオン伝導体は分極していく
ため、理想的には無限の時間、現実的には充分なる時間、直流電圧または直流電流を印加
するとイオン伝導に起因する電流あるいは電圧が無視出来る程度に小さくなり、その結果
、イオン伝導に起因する直流抵抗成分が無視できる程度に小さくなるためである。図１３
はそのような現象を示している。
【０１０５】
従って、一定電圧を印加した場合、その電圧を、その電圧印加から充分なる時間の後に測
定した電流値で除算すれば、ほぼ直流抵抗成分のみに起因する抵抗値を算出することがで
き、その逆数をとれば短絡伝導度を算出することができる。このとき、高分子電解質膜の
イオン伝導度の影響をより小さくするためには、高分子電解質膜がイオン伝導性をより発
現しにくい条件、すなわち乾燥状態で測定することが望ましい。そこで、本実施例３では
、測定を恒温恒湿室中で行い、湿度を２４％の低湿度に保って行った。
【０１０６】
本実施例の単電池について、同じ測定を２０回繰り返して行い、同単電池にＤＣ０．２Ｖ
を印加した場合の電流値と短絡伝導度の経時変化を測定したところ、再現性良く同等の結
果が得られた。電流値および短絡伝導度の時間に対する減衰曲線は対数的に低下するため
、長時間経過後の結果ほど本来の短絡伝導度を示す。しかしながら効率的に測定を行う観
点から、電流値の減衰曲線の傾きとその時間の電流値から算出された短絡伝導度の再現性
を調べると、電流値の減衰曲線の傾きが－０．００２５程度以下まで減衰した以降の電流
値から短絡伝導度を算出すると再現性の良い結果が得られることが判明した。本実施例３
において、電流値の減衰曲線の傾きが－０．００２５程度以下となるのは、電圧印加後約
１分後であった。
【０１０７】
《実施例４》
まず、実施例２で作製したのと同じ２セル積層の燃料電池を１１台用意した。これらの１
１台の燃料電池について、各燃料電池の４箇所の締結部にそれぞれ均等に１００ｋｇ～１
ｔｏｎの間で締結荷重を印加し、総荷重（絶対値）で４００ｋｇ～４ｔｏｎの間で変化さ
せてから所定の締結圧毎に短絡伝導度と水素リーク電流を測定した結果として、実施例２
と同様の方法で測定した短絡伝導度が、０．２ｍＳ／ｃｍ2、０．４ｍＳ／ｃｍ2、０．６
ｍＳ／ｃｍ2、０．８ｍＳ／ｃｍ2、１．０ｍＳ／ｃｍ2、１．２ｍＳ／ｃｍ2、１．４ｍＳ
／ｃｍ2、１．５ｍＳ／ｃｍ2、１．６ｍＳ／ｃｍ2、１．８ｍＳ／ｃｍ2、２．０ｍＳ／ｃ
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ｍ2となるように締結圧を調整した。これら１１台の燃料電池について、実施例２に記載
したのと同様な測定条件で、燃料利用率８０％、酸素利用率４０％、０．３Ａ／ｃｍ2の
定電流密度による耐久試験を実施した。
【０１０８】
その結果、初期の短絡伝導度が０．２ｍＳ／ｃｍ2～０．８ｍＳ／ｃｍ2であった燃料電池
は、１万時間の連続発電時間に対し、平均劣化率が約１ｍＶ／１０００時間と良好な耐久
特性であり、１万時間経過後の短絡伝導度も水素リーク電流も不変であった。また初期の
短絡伝導度が１．０ｍＳ／でｃｍ2あった燃料電池は、１万時間の連続発電に対し、１．
５ｍＶ／１０００時間と良好な耐久特性を示した。また、１万時間経過後に、短絡伝導度
と水素リーク電流を測定したが、初期と全く変化がなかった。また、初期の短絡伝導度が
１．２ｍＳ／ｃｍ2、１．４ｍＳ／ｃｍ2および１．５ｍＳ／ｃｍ2であった燃料電池は、
１万時間の連続発電に対し、２．５ｍＶ／１０００時間とまずまず良好な耐久特性を示し
た。また、１万時間経過後に、短絡伝導度と水素リーク電流を測定したところ、水素リー
ク電流は初期と全く変化がなかったが、短絡伝導度は、それぞれ約２０％程度増加してい
た。
【０１０９】
しかしながら、初期の短絡伝導度が１．６ｍＳ／ｃｍ2であった燃料電池は、５０００時
間まで平均劣化率７ｍＶ／１０００時間の劣化であったが６０００時間後に急激に性能が
低下し継続発電不可能に達した。また、初期の短絡伝導度１．８ｍＳ／ｃｍ2の燃料電池
は、２０００時間経過後まで平均１６ｍＶ／１０００時間の劣化であったが３０００時間
後にやはり継続発電不可能電圧まで性能が低下した。さらに、初期の短絡伝導度が２．０
ｍＳ／ｃｍ2の燃料電池は、８００時間まで１２０ｍＶ／１０００時間の平均劣化率であ
ったが１０００時間後にやはり急激に継続発電不可能電圧まで性能が低下した。また、初
期の短絡伝導度が１．６ｍＳ／ｃｍ2～２．０ｍＳ／ｃｍ2の燃料電池の燃料電池試験終了
後の短絡伝導度と水素リーク電流を測定したところ、いずれも約２桁増加していることが
判明した。
【０１１０】
《実施例５》
まず、実施例２で作製したのと同じ２セル積層の燃料電池を９台用意した。これらの９台
の燃料電池について、各燃料電池の４箇所の締結部にそれぞれ均等に１００ｋｇ～１ｔｏ
ｎの間で締結荷重を印加し、総荷重（絶対値）で４００ｋｇ～４ｔｏｎの間で変化させて
から所定の締結圧毎に短絡伝導度と水素リーク電流を測定した結果として、実施例２と同
様の方法で測定した水素リーク電流が、１．２ｍＡ／ｃｍ2、１．６ｍＡ／ｃｍ2、２．０
ｍＡ／ｃｍ2、２．４ｍＡ／ｃｍ2、２．８ｍＡ／ｃｍ2、３．０ｍＡ／ｃｍ2、３．２ｍＡ
／ｃｍ2、３．６ｍＡ／ｃｍ2、４．０ｍＡ／ｃｍ2となるよう締結圧を調整した。これら
９台の燃料電池について、燃料利用率８０％、酸素利用率４０％、０．３Ａ／ｃｍ2の定
電流密度による耐久試験を実施した。
【０１１１】
その結果、初期の水素リーク電流が１．２ｍＡ／ｃｍ2から２．０ｍＡ／ｃｍ2であった燃
料電池は、１万時間の連続発電時間に対し、平均劣化率が約１ｍＶ／１０００時間と良好
な耐久特性であり、１万時間経過後の短絡伝導度も水素リーク電流も不変であった。また
初期の水素リーク電流が２．４ｍＡ／ｃｍ2であった燃料電池は、１万時間の連続発電に
対し、１．５ｍＶ／１０００時間と良好な耐久特性を示した。また、１万時間経過後に、
短絡伝導度と水素リーク電流を測定したが、初期と全く変化がなかった。また、初期の水
素リーク電流が２．８ｍＡ／ｃｍ2および３．０ｍＡ／ｃｍ2であった燃料電池は、１万時
間の連続発電に対し、２．５ｍＶ／１０００時間とまずまず良好な耐久特性を示した。ま
た、１万時間経過後に、短絡伝導度と水素リーク電流を測定したところ、水素リーク電流
は初期と全く変化がなかったが、短絡伝導度は、それぞれ約２０％程度増加していた。
【０１１２】
しかしながら、初期の水素リーク電流が３．２ｍＡ／ｃｍ2であった燃料電池は、５００
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０時間まで平均劣化率７ｍＶ／１０００時間の劣化であったが６０００時間後に急激に性
能が低下し継続発電不可能に達した。また、初期の水素リーク電流が３．６ｍＡ／ｃｍ2

の燃料電池は、２０００時間経過後まで平均１６ｍＶ／１０００時間の劣化であったが３
０００時間後にやはり継続発電不可能電圧まで性能が低下した。さらに、初期の水素リー
ク電流が４．０ｍＡ／ｃｍ2の燃料電池は、８００時間まで１２０ｍＶ／１０００時間の
平均劣化率であったが１０００時間後にやはり急激に継続発電不可能電圧まで性能が低下
した。また、初期の水素リーク電流が３．２ｍＡ／ｃｍ2～４．０ｍＡ／ｃｍ2の燃料電池
の燃料電池試験終了後の短絡伝導度と水素リーク電流を測定したところ、いずれも約２桁
増加していることが判明した。
【０１１３】
なお、本実施例で用いた測定方法以外にも、水素リーク電流の測定はサイクリックボルタ
ンメトリー（ＣＶ）を用いても行うことができる。具体的には例えば、ＭＥＡの燃料極側
に６８．５℃の露点となるように加湿・加温した水素を供給し、酸化剤極側に７０℃の露
点となるように加湿・加温した窒素を供給し、それにより、それぞれの電極内の雰囲気ガ
スを、それらの水素および窒素により充分置換した後、水素を供給した燃料極を参照極と
して併用し、窒素を供給した酸化剤極電位を平衡電位から＋１．０Ｖまで、掃引速度５０
ｍＶ／ｓで単掃引で掃引してＣＶ測定を行う、という測定方法である。そのように測定さ
れたリーク電流値を電極面積で除算することにより電極の単位面積当たりの水素リーク電
流値を求めることができる。
【０１１４】
《実施例６》
実施例２と同様の方法で、ただし、各ガス流路の溝幅と溝深さを変化させた導電性セパレ
ータ板をそれぞれ用いて２セル積層の燃料電池を複数台作製した。
すなわち、実施例２で使用した導電性セパレータ板群に対応させて、ガス流路リブ幅を１
．０ｍｍに固定し、ガス流路溝幅を０．６ｍｍ～２．０ｍｍの間で変化させ、流路溝深さ
を０．２ｍｍ～１．１ｍｍの間で下の表１に示すように変化させ、流路溝幅と流路溝深さ
の組合せとして８種類で、かつ、どの導電性セパレータ板でもガス流路溝を流れるガス流
速がほぼ同一となるように、流路溝深さ及び流路溝本数を流路溝幅に応じて変化させた導
電性セパレータ板群を８種類作製した。
ガス流路溝の組み合わせを下表に示す。この８種類の導電性セパレータ板群を用いて、実
施例２と同じ方法で８台の燃料電池を作製し、この８台の燃料電池を用いて試験を行った
。
【０１１５】
【表１】

【０１１６】
この時、締結圧は導電性セパレータ板と電極が接する部分の面積当たり２ｋｇｆ／ｃｍ2

～２０ｋｇｆ／ｃｍ2の間で変化させた。具体的には、所定の締結圧毎に、実施例２と同
様の方法で、発電特性と短絡伝導度と水素リーク電流とを測定し、次に締結圧を増加して
同様の測定を実施するという作業を、締結圧を低締結圧から高締結圧の方向に徐々に締結
圧を変化させて繰り返し行った。
【０１１７】
その結果、流路溝幅によって、導電性セパレータ板と電極とが接する面積当たり８ｋｇｆ
／ｃｍ2を超える締結圧を印加した場合に、短絡伝導度が増加し始め、８ｋｇｆ／ｃｍ2を
超える締結圧で微少短絡が発生していることを発見した。しかしながら、水素リーク電流
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は、本実施例の範囲では締結圧に依存せず、ほぼ同一の水素リーク電流であることを発見
した。この結果から、微少短絡を抑えるには、締結圧は導電性セパレータ板と電極とが接
する部分の面積当たり８ｋｇｆ／ｃｍ2以下である必要があることを発見した。
【０１１８】
次に、同様に作製した２セル積層の燃料電池を８台用意し、セパレータ板と電極とが接す
る部位の面積当たり６ｋｇｆ／ｃｍ2の荷重で締結した。これらの燃料電池を、これらの
燃料電池の発電特性測定を、実施例２と同様な条件で、燃料利用率８０％、酸素利用率４
０％、０．３Ａ／ｃｍ2の定電流密度の下で、初期特性を測定した。
その結果、セル番号１～８の全てのセルにおいて、開放電圧が０．９８０Ｖ～０．９８５
Ｖと良好な結果を示した。
【０１１９】
しかしながら、セル番号３～５においては、０．３Ａ／ｃｍ2の電流密度において、０．
７３Ｖ～０．７４Ｖの電圧を示したのに対し、セル番号１，２、６、７，８においては、
０．７０Ｖ以下の電圧を示した。
セル番号１、２においてはリブ幅に比べてガス流路溝幅が小さすぎたため、ガス流路溝に
対応する電極部の総面積が小さくなり充分な性能が得られなかった。また、セル番号７、
８においては、ガス流路リブと電極との接触面積が小さくなるため、接触抵抗が大きくな
り、充分な性能が得られなかった。また、セル番号６においては、ガス流路溝深さが浅す
ぎたため、ガス流路溝へのガス供給が阻害され、充分な性能が得られなかった。
【０１２０】
《実施例７》
電解質膜電極接合体（ＭＥＡ）を実施例２と同様の方法で１００枚作製した。このＭＥＡ
の一枚の短絡伝導度を次のような方法で測定した。すなわち、図８に示すように、各々厚
さ５ｍｍの銅板に金メッキした２枚の集電板８０の間にＭＥＡ８５を挟み、特に締結圧は
印加せず、水平に置いて、ＭＥＡ上の集電板１枚の重さだけの荷重でＭＥＡを狭持した。
この挟持体を、２５℃、湿度３０％の恒温恒湿室に設置し、集電板間にＤＣ０．２Ｖを印
加して、電流値の経時変化を測定し、その電流値から短絡伝導度を算出した。その結果を
図１４に示す。図１４において、Iｄは電流密度の特性曲線であり、Ｃｓは短絡伝導度の
特性曲線である。このとき電流値（電流密度）の減衰曲線の傾きは、１分後に－０．００
２２であったため、電圧印加後１分経過時点での電流値から短絡伝導度を算出した。
【０１２１】
次に、上記の１００枚のＭＥＡを用いて、実施例３と同様な方法で１００個の単電池を作
製した。すなわち、その各単電池は図５の５０２で示される導電性セパレータ板と５０４
で示される導電性セパレータ板とにより各ＭＥＡを挟持した構成である。
これらの１００個の各単電池について、実施例３で用いたのと同様な２枚の絶縁板とプレ
ス機、２本の電気リードを用いて、実施例３と同様に短絡伝導度を測定した。
【０１２２】
その結果、各単電池すなわち各ＭＥＡの短絡伝導度は、１００枚の内、７０枚のＭＥＡが
０．５ｍＳ／ｃｍ2以下の短絡伝導度であり、１５枚が０．５超～１．０ｍＳ／ｃｍ2以下
の間、１０枚が１．０超～１．５ｍＳ／ｃｍ2以下の間、５枚が１．５ｍＳ／ｃｍ2を超え
るものであった。以下に記載する方法で、これらのＭＥＡが、短絡伝導度の小さい順に積
層されるように１００セル積層で、１セル毎に冷却水ユニットが配置された電池スタック
を作製した。なおここで、最も短絡伝導度の小さいＭＥＡを用いたセルをＮｏ．１セル、
最も短絡伝導度の大きいＭＥＡを用いたセルをＮｏ．１００セルとした。
【０１２３】
その１００セル積層の電池スタックの作製方法は次の通りである。まず、図５の５０１で
示される表面（断面図で左側）が平滑面で裏面に冷却水流路を有する導電性セパレータ板
を左端導電性セパレータ板として用意した。その左端導電性セパレータ板の裏面と、Ｎｏ
．１セルの一方の導電性セパレータ板の面、すなわち、図３Ａの構成の冷却水流路を有す
る面とが接するように配置した。その次に、Ｎｏ．１セルの他方の導電性セパレータ板の
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面、すなわち、図２Ｂの構成の冷却水流路を有する面とＮｏ．２セルの一方の導電性セパ
レータ板の面、すなわち、図３Ａの構成の冷却水流路を有する面とが接するように配置し
た。このような、配置をＮｏ．３セル～Ｎｏ．１００セルまで同様に繰り返した。
【０１２４】
最後に、図５の５０５で示され裏面（断面図で右側）が平滑面で、表面に冷却水流路を有
する導電性セパレータ板を右端導電性セパレータ板として用意した。そして、Ｎｏ．１０
０セルの外側の導電性セパレータ板の面、すなわち、図２Ｂの構成の冷却水流路を有する
面に、右端導電性セパレータ板の表面とを接合した。なお、隣合う導電性セパレータ板に
は、図５に５２７、５３７、５４７、５５７で示したのと同じように、Ｏ－リング状のガ
スシール部材を配置し、それらのＯ－リング状のガスシール部材同士が直接的にあるいは
ＭＥＡを介して間接的に押し合うように構成することにより、酸化剤ガス、燃料ガスおよ
び冷却水をシールするようにした。このようにして、両端を冷却水ユニットに挟まれ、１
セル毎に冷却水ユニットが配置された１００セル積層の電池スタックを作製した。
【０１２５】
このように作製した電池スタックの両端面上に、２枚の集電板を配置し、さらにその上に
、２枚の絶縁板を配置して燃料電池試験用ユニットを作製した。この燃料電池試験用ユニ
ットを、２つの加圧面を有するプレス機の同２つの加圧面の間に、同２つの加圧面がそれ
ぞれの絶縁板に接するように、挟持させた。同プレス機の加圧力により、電池スタック内
において、導電性セパレータ板と電極とが接する部分の面積当たり６ｋｇｆ／ｃｍ2の圧
力、すなわち、締結圧を印加するように構成した。
【０１２６】
このように作製した本実施例の高分子電解質型燃料電池試験用ユニットを、７０℃に保持
し、一方の電極側に６８．５℃の露点となるよう加湿・加温したメタンの水蒸気改質ガス
を、もう一方の電極側に７０℃の露点となるように加湿・加温した空気を供給した。その
結果、電流を外部に出力しない無負荷時には、９７．４Ｖの電池開放電圧（平均０．９７
４Ｖ）を得た。
この燃料電池試験用ユニットを燃料利用率８０％、酸素利用率４０％、電流密度０．３Ａ
／ｃｍ2の条件で連続発電試験を行い、出力特性の時間変化を測定した。このとき１００
セル積層の燃料電池の初期の平均発電電圧は、０．７２８Ｖであった。
【０１２７】
耐久試験の結果、初期の短絡伝導度が１．５ｍＳ／ｃｍ2を超えていた、Ｎｏ．９６セル
～Ｎｏ．１００セルの５セルについては、発電運転開始後約５５００時間経過の時点で、
発電状態での電池電圧が急激に低下し始めた。これらの５セルの電池電圧は、電圧が降下
し始めてから約２００時間で、平均０．４Ｖ以下まで低下したため、１００セル積層の燃
料電池試験用ユニットの運転を一旦停止した。このときの開放電圧は、９６．８Ｖ（平均
０．９６８Ｖ）に低下していた。そこで、一旦、燃料電池試験用ユニットの締結を開放し
、上部のＮｏ．９６セル～Ｎｏ．１００セルの５セルをはずし、はずしたＮｏ．９６～Ｎ
ｏ．１００セルの５セルを解体し観察したところ、全てのセルにおいて高分子電解質膜に
孔があいていることを確認した。
【０１２８】
残りの９５セルを再度締結して、耐久試験を継続した。続けた耐久試験の結果、初期の短
絡伝導度が１．０～１．５ｍＳ／ｃｍ2であった、Ｎｏ．８６～Ｎｏ．９５セルの１０セ
ルについては、発電運転開始後のべ約１８０００時間の経過時点で、発電状態での電池電
圧が急激に低下した。Ｎｏ．８６～Ｎｏ．９５セルの１０セルの電池電圧は、電圧が降下
し始めてから約２００時間で、平均０．４Ｖ以下まで低下したため、９５セル積層の燃料
電池試験用ユニットの運転を停止した。このときの開放電圧は、９１．４Ｖ（平均０．９
６２Ｖ）に低下していた。
そこで、一旦燃料電池の締結を開放し、上部のＮｏ．８６～Ｎｏ．９５セルの１０セルを
はずした。このはずしたＮｏ．８６～Ｎｏ．９５セルの１０セルを解体し観察したところ
、全てのセルにおいて高分子電解質膜に孔があいていることを確認した。
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【０１２９】
残りの８５セルを再度締結して、耐久試験を継続した。続けた耐久試験の結果、初期の短
絡伝導度が０．５～１．０ｍＳ／ｃｍ2であった、Ｎｏ．７１～Ｎｏ．８５セルの１５セ
ルについては、発電運転開始後のべ約２３０００時間経過時点で、発電状態での電池電圧
が急激に低下した。Ｎｏ．７１～Ｎｏ．８５セルの１５セルの電池電圧は、電圧が降下し
始めてから約２００時間で、平均０．４Ｖ以下まで低下したため、８５セル積層の燃料電
池試験用ユニットの運転を停止した。このときの開放電圧は、８０．９Ｖ（平均０．９５
２Ｖ）に低下していた。そこで、一旦電池スタックの締結を開放し、上部のＮｏ．７１～
Ｎｏ．８５セルの１５セルをはずした。このとき、はずしたＮｏ．７１～Ｎｏ．８５セル
の１５セルを解体し観察したところ、全てのセルにおいて高分子電解質膜に孔があいてい
ることを確認した。
【０１３０】
残りの７０セルを再度締結して、耐久試験を継続した。続けた耐久試験の結果、初期の短
絡伝導度が０．５ｍＳ／ｃｍ2以下であった、全てのセルについては、発電運転開始後の
べ約３００００時間経過時点での発電においても平均０．７Ｖ以上の発電電圧であること
が確認できた。このときの開放電圧は、６７．９Ｖ（平均０．９７０Ｖ）を維持していた
。
【０１３１】
以上のように、本実施例において、燃料電池組み立て前のＭＥＡの短絡伝導度を測定する
ことにより燃料電池の寿命を予測できることを発見した。すなわち、短絡伝導度が１．５
ｍＳ／ｃｍ2以下のＭＥＡを用いる製造方法または検査方法が、１００００時間以上の燃
料電池の寿命を確認できる手法であることを確認した。さらに好ましくは、０．５ｍＳ／
ｃｍ2以下の短絡伝導度のＭＥＡのみを選択することにより、約３００００時間の燃料電
池の寿命を予測できる製造方法または検査方法であることを確認した。
【０１３２】
《参考例８》
　参考例１および実施例２と同様な方法で、ただし本参考例では、参考例１でガス拡散層
基材として用いたカーボンペーパーをカーボン不織布に替えて、かつ、それぞれのガス拡
散層基材に予備平滑化処理を施した上で、ＭＥＡを作製した。
　その予備平滑化処理としては、次のような方法を用いた。すなわち、ガス拡散層基材と
してカーボン不織布を用いた場合には、カーボン不織布の表面に毛羽立った微小カーボン
繊維を、予めバーナーを用いて炙ることによって除去した。
　また、ガス拡散層基材としてカーボンクロスを用いた場合には、次の３通りの方法によ
って予備平滑化処理を行った。
【０１３３】
一番目の方法は、単にプレスにより荷重を加えることにより、予備平滑化処理を行う手法
である。この手法においては、３０ｋｇｆ／ｃｍ2の圧力を５分間加えることで、予備平
滑化処理とした。
ニ番目の方法は、ホットプレスによる予備平滑化処理を行う手法である。この手法におい
ては、１５０℃、３０ｋｇｆ／ｃｍ2の圧力を５分間加えることにより、予備平滑化処理
とした。このとき、加熱温度については、１２０℃～１８０℃の範囲で検討を行ったが、
表面観察の結果、１２０℃～１８０℃の範囲では、顕著な差は観察されなかった。
三番目の方法は、ホットプレスをした後、カーボンクロス表面の毛羽立ちをバーナーで炙
る手法である。
【０１３４】
これらのガス拡散層基材としての１種類のカーボン不織布と３種類のカーボンクロス、そ
れぞれについて、２５枚ずつ用意し、それらを用いて、２５枚ずつ、計１００枚のＭＥＡ
を作製した。
このように作製した各ＭＥＡを、図８に示すように厚さ５ｍｍの銅板に金メッキした集電
板２枚の間に挟み、特に荷重（圧力）は印加せず、集電板の重さだけの荷重で各ＭＥＡを
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狭持した。これらを、２５℃、湿度３０％の恒温恒湿室に設置し、集電板間にＤＣ０．２
Ｖを印加して、電流値の経時変化を測定し、その電流値から短絡伝導度を算出した。
【０１３５】
上記１００枚のＭＥＡの短絡伝導度を測定したところ、全てのＭＥＡが０．５ｍＳ／ｃｍ
2以下の短絡伝導度であった。その中でも、カーボン不織布にバーナーで炙る処理だけを
加えた物は、全て０．２ｍＳ／ｃｍ2以下の短絡伝導度であった。また、カーボンクロス
にプレス処理だけを施した物は、全て０．５ｍＳ／ｃｍ2以下の短絡伝導度であった。ま
た、カーボンクロスにホットプレス処理を施した物は、全て０．３ｍＳ／ｃｍ2以下の短
絡伝導度であった。さらに、カーボンクロスにホットプレス処理を施した後、バーナーで
炙る処理を施した物は、全て０．２ｍＳ／ｃｍ2以下の短絡伝導度であった。
【０１３６】
また、カーボン不織布やカーボンクロスに撥水層を設ける場合にも、予備平滑化処理が効
果を発揮するか否かの確認のため、撥水層を設ける前に予備平滑化処理を施す場合と、撥
水層を設けた後で予備平滑化処理を施す場合との両方の実験をした。その結果、撥水層を
設ける前後のどちらで予備平滑化処理を行っても、予備平滑化処理の効果があることを確
認した。ただし、撥水層の撥水性の観点からは、予備平滑化処理を撥水層を設ける前に施
した方が良いことも確認した。
【０１３７】
　以上、実施例群および参考例群を用いて、本発明の効果を説明した。なお、上記実施例
群および参考例の中のいくつかでは、ＭＥＡに０．５Ｖ以下の一定電圧を印加して計測さ
れた定常電流値から換算することにより、微少短絡に伴う短絡伝導度や、水素リーク電流
値を求めたが、５ｍＡ／ｃｍ2以下の一定電流を印加した場合に観測される定常電圧値を
用いて換算することにより求めた、短絡伝導度や、水素リーク電流値においても、再現性
良く同等の結果が得られることを確認した。
【０１３８】
また、ＭＥＡに印加する一定電圧や一定電流は、電極触媒層材料の酸化を防止するために
は、出来るだけ低い電圧または小さい電流を印可することが好ましい。しかしながら、印
加する一定電圧や一定電流が小さすぎると、定常電流や定常電圧が小さくなり、現存する
計測器の分解能などを考慮すると、０．２Ｖ程度の一定電圧、または２ｍＡ／ｃｍ2程度
の一定電流を印加することにより再現性の高い結果が得られることを確認したが、０．５
Ｖ以下の一定電圧、５ｍＡ／ｃｍ2以下の一定電流で、計測器で再現性良く測定可能な範
囲であれば、ＭＥＡに影響を及ぼすことがないことも確認した。
【０１３９】
【発明の効果】
本発明の高分子電解質型燃料電池においては、燃料電池の締結圧を、電極面積当たり２．
０～４．０ｋｇｆ／ｃｍ2とする、または導電性セパレータ板と電極とが接する部分の面
積当たり４．０～８．０ｋｇｆ／ｃｍ2とする、または単位電池の燃料極と酸化剤極との
間の直流抵抗成分に起因する短絡伝導度を１．５ｍＳ/ｃｍ2のような所定値以下とする、
または電極面積当たりの水素リーク電流を３ｍＡ／ｃｍ2のような所定値以下とすること
によって、燃料電池の耐久性を大幅に向上することができる。
【０１４０】
　また、本発明の参考形態に係る高分子電解質型燃料電池の製造方法あるいは検査方法に
おいては、初期短絡伝導度が１．５ｍＳ／ｃｍ2のような所定値を超える、または電極面
積当たりの初期水素リーク電流が３ｍＡ／ｃｍ2のような所定値を超える高分子電解質膜
あるいはＭＥＡあるいは単位電池あるいは電池スタックを除去することにより、耐久性の
高い燃料電池を効率よく製造することができる。
【図面の簡単な説明】
【図１Ａ】　本発明の実施例および参考例の燃料電池で用いた導電性セパレータ板の表面
の構成を示す模式的平面図である。
【図１Ｂ】　図１Ａの導電性セパレータ板の裏面の構成を示す模式的平面図である。
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【図２Ａ】　本発明の実施例および参考例の燃料電池で用いた他の種類の導電性セパレー
タ板の表面の構成を示す模式的平面図である。
【図２Ｂ】　図２Ａの導電性セパレータ板の裏面の構成を示す模式的平面図である。
【図３Ａ】　本発明の実施例および参考例の燃料電池で用いたさらに他の種類の導電性セ
パレータ板の表面の構成を示す模式的平面図である。
【図３Ｂ】　図３Ａの導電性セパレータ板の裏面の構成を示す模式的平面図である。
【図４】　本発明の実施例および参考例の燃料電池で作製したＭＥＡの表面の構成を示す
模式的平面図である。
【図５】　本発明の実施例および参考例で作製した２セル積層の燃料電池の構成を示す模
式的な一部正面断面図である。
【図６】　概念的な単位電池の断面の構成を示す模式的断面図である。
【図７】　現実的な単位電池の断面の構成を示す模式的断面図である。
【図８】　本発明の実施例７で作製したＭＥＡを２枚の集電板で挟持した構成を示す模式
的断面図である。
【図９】　本発明の参考例１で作製した燃料電池の電極面積当たりの締結圧と電池電圧と
の関係を示す特性図である。
【図１０】　本発明の参考例１で作製した燃料電池における、電極面積当たりの締結圧と
短絡伝導度および水素リーク電流との関係を示す特性図である。
【図１１】　本発明の実施例２で作製した燃料電池における、導電性セパレータ板と電極
とが接する面積当たりの締結圧と電池電圧との関係を示す特性図である。
【図１２】　本発明の実施例２で作製した燃料電池における、導電性セパレータ板と電極
とが接する面積当たりの締結圧と短絡伝導度および水素リーク電流との関係を示す特性図
である。
【図１３】　本発明の実施例３で作製した燃料電池における、電流密度と短絡伝導度の経
時変化を示す特性図である。
【図１４】　図８に示される、ＭＥＡを２枚の集電板で挟持した構成における電流密度と
短絡伝導度の経時変化を示す特性図である。
【符号の説明】
　　１１ａ,１１ｂ,２１,３１　　溝部
　　１２ａ,１２ｂ,２２,３２　　リブ部
　　１３ａ,１３ｂ,２３ａ,２３ｂ　　酸化剤ガスのマニホールド孔
　　１４ａ,１４ｂ,２４ａ,２４ｂ　　燃料ガスのマニホールド孔
　　１５ａ,１５ｂ,２５ａ,２５ｂ　　冷却水のマニホールド孔
　　３３ａ,３３ｂ,４３ａ,４３ｂ　　酸化剤ガスのマニホールド孔
　　３４ａ,３４ｂ,４４ａ,４４ｂ　　燃料ガスのマニホールド孔
　　３５ａ,３５ｂ,４５ａ,４５ｂ　　冷却水のマニホールド孔
　　５０１,５０２,５０３,５０４,５０５　　導電性セパレータ板
　　７１,５４１,５５１　　高分子電解質膜
　　５４０ａ,５４０ｂ,５５０ａ,５５０ｂ　　電極
　　７２　　ガス拡散層
　　７３　　触媒層
　　７８　　微少短絡部
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