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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　（ａ）抄造に用いる網板の下側に、平板に孔部を形成した多孔板を設置した状態で、炭
素短繊維を抄造して、炭素繊維紙とする工程と、
（ｂ）該炭素繊維紙に熱硬化性樹脂を含浸して、樹脂含浸炭素繊維紙とする工程と、
（ｃ）該樹脂含浸炭素繊維紙を加熱プレスして、樹脂硬化炭素繊維紙とする工程と、
（ｄ）該樹脂硬化炭素繊維紙を、窒素雰囲気下１２００℃以上の温度で焼成して、炭素電
極基材とする工程と
を有することを特徴とする炭素電極基材の製造方法。
【請求項２】
　前記多孔板の孔径が４～１０ｍｍ、かつ、該多孔板のピッチ間距離が６～１２ｍｍであ
る請求項１記載の炭素電極基材の製造方法。
【請求項３】
　前記工程（ａ）において、前記炭素短繊維に対して５質量％までの結着剤を使用する請
求項１または２記載の炭素電極基材の製造方法。
【請求項４】
　前記工程（ｂ）～（ｄ）の各工程を、それぞれ連続的に行う請求項１～３のいずれか１
項記載の炭素電極基材の製造方法。
【請求項５】
　前記工程（ｃ）において、前記樹脂含浸炭素繊維紙を予備加熱可能な加熱ゾーンと、前



(2) JP 4559767 B2 2010.10.13

10

20

30

40

50

記樹脂含浸炭素繊維紙をプレスしつつ前記熱硬化性樹脂を硬化可能な硬化ゾーンとを具備
する連続ベルト装置を用いる請求項４記載の炭素電極基材の製造方法。
【請求項６】
　前記加熱ゾーンの温度が１２０～３００℃、前記加熱ゾーンの通過時間が１～６分、前
記硬化ゾーンの温度が２５０～４００℃（但し前記加熱ゾーンの温度より高い温度）、前
記硬化ゾーンでのプレス圧が１～２０ＭＰａである請求項５記載の炭素電極基材の製造方
法。
【請求項７】
　前記連続ベルト装置におけるベルトの速度を０．１～６．０ｍ／ｍｉｎとする請求項５
または６記載の炭素電極基材の製造方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、燃料電池、特に固体高分子型燃料電池のガス拡散層などに使用される、強度
・柔軟性の高い炭素電極基材およびその製造方法に関するものである。
【背景技術】
【０００２】
　炭素電極基材は、導電性・ガス透過性のみならず、耐腐食性・機械的強度・柔軟性にも
優れているため、固体高分子型燃料電池用のガス拡散層など、ガス・電気の伝達能力を必
要とするものに広く使用されている。しかしながら、例えば固体高分子型燃料電池用のガ
ス拡散層として使用した場合、次第に反応ガスの拡散が阻害され、場合によってはガス拡
散層の気孔が閉塞してしまう問題（フラッディング）が発生していた。この理由として、
電気化学反応によって生成する水が効率よく排出されず、炭素電極基材に水が滞留するこ
と等が考えられる。このようなフラッディングが発生すると、特に高電流密度領域におい
て急激な出力低下が見られる。従って、特に固体高分子型燃料電池に使用する炭素電極基
材としては、水が滞留しにくい水管理機能を有することが求められている。
【０００３】
　また、特許文献１では、気孔の面積が一端から他端に向かって大きくなる炭素電極基材
を製作している。しかし、この炭素電極基材の製作はバッチ製作で行っており、連続的に
ロール状に巻き取られた炭素電極基材と比較して、燃料電池として組み立てる際の加工の
自由度が低下する。この炭素電極基材を、連続的にロール状に巻き取られた形態とするこ
とも原理的には可能と考えられるが、工程が複雑になりコスト増につながる。
【０００４】
　さらに、特許文献２では、炭素繊維が密な部分（例えばカーボンクロスにおいて炭素繊
維が重なり合った部分）を電子伝導経路、疎な部分（例えばカーボンクロスにおいて炭素
繊維が重なり合っていない部分）をガス透過経路、炭素繊維が存在しない部分（例えばカ
ーボンクロスにおいて炭素繊維が存在しない部分）を生成水排出経路となるように炭素電
極基材を製作している。しかし、この場合、炭素繊維の重なり合いにより炭素電極基材の
厚さに斑が生じるため、燃料電池として組み立てた際、隣り合う電解質膜およびセパレー
ターとの接触抵抗が増大する恐れがある。
【特許文献１】特開２００２－３１９４１１号公報
【特許文献２】特開２００３－１４２１１０号公報
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００５】
　本発明は、炭素電極基材が有する優れた導電性、ガス透過性、機械的強度及び柔軟性を
損なうことなく、連続的にロール状に巻き取ることが可能で、かつ水管理機能の優れた炭
素電極基材およびその製造方法を提供することにある。
【課題を解決するための手段】
【０００６】
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　本発明の要旨は、（ａ）抄造に用いる網板の下側に、平板に孔部を形成した多孔板を設
置した状態で、炭素短繊維を抄造して、炭素繊維紙とする工程と、
（ｂ）該炭素繊維紙に熱硬化性樹脂を含浸して、樹脂含浸炭素繊維紙とする工程と、
（ｃ）該樹脂含浸炭素繊維紙を加熱プレスして、樹脂硬化炭素繊維紙とする工程と、
（ｄ）該樹脂硬化炭素繊維紙を、窒素雰囲気下１２００℃以上の温度で焼成して、炭素電
極基材とする工程と
を有することを特徴とする炭素電極基材の製造方法。
                                                                                
【０００７】
　前記多孔板の孔径が４～１０ｍｍ、かつ、該多孔板のピッチ間距離が６～１２ｍｍであ
ること、
　前記工程（ａ）において、前記炭素短繊維に対して５質量％までの結着剤を使用するこ
と、
　前記工程（ｂ）～（ｄ）の各工程を、それぞれ連続的に行うこと、
　前記工程（ｃ）において、前記樹脂含浸炭素繊維紙を予備加熱可能な加熱ゾーンと、前
記樹脂含浸炭素繊維紙をプレスしつつ前記熱硬化性樹脂を硬化可能な硬化ゾーンとを具備
する連続ベルト装置を用いること、さらに、前記加熱ゾーンの温度が１２０～３００℃、
前記加熱ゾーンの通過時間が１～６分、前記硬化ゾーンの温度が２５０～４００℃（但し
前記加熱ゾーンの温度より高い温度）、前記硬化ゾーンでのプレス圧が１～２０ＭＰａで
あること、
　前記連続ベルト装置におけるベルトの速度を０．１～６．０ｍ／ｍｉｎとすることがそ
れぞれ好ましい。
【発明の効果】
【０００８】
　本発明によれば、炭素電極基材が有する優れた導電性、ガス透過性、機械的強度及び柔
軟性を損なうことなく、また連続的にロール状に巻き取ることが可能で、かつ水管理機能
の優れた炭素電極基材およびその製造方法を提供可能となる。
【発明を実施するための最良の形態】
【０００９】
　以下に本発明を詳細に説明する。
【００１０】
　炭素電極基材は、一次電池、二次電池、燃料電池等、電気二重層キャパシター、コンデ
ンサーなどの電池部材の電極に使用することが可能で、酸に腐食されず、電気を通したり
蓄えたりすることができるものである。本発明における炭素電極基材は、炭素短繊維と炭
化樹脂とからなる炭素電極基材であって、面方向における任意の一方向において、炭素短
繊維の含有率が高い部分と、炭素短繊維を含有しない又は炭素短繊維の含有率が低い部分
とが、繰り返し現れることを特徴とするものである。面方向における任意の一方向におい
て、炭素短繊維の含有率が高い部分と、炭素短繊維を含有しない又は炭素短繊維の含有率
が低い部分とが、規則的に繰り返し現れることが好ましい。本発明の炭素電極基材は、特
に固体高分子型燃料電池の炭素電極基材として好適である。
【００１１】
　本発明の炭素電極基材においては、炭素短繊維が比較的少ない部分をガスが通過しやす
く、炭素短繊維が比較的多い部分は水が通過しやすなる。すなわち、例えば固体高分子型
燃料電池に使用した際には、炭素短繊維が比較的少ない部分を通って燃料ガスが供給され
、炭素短繊維が比較的多い部分を通って生成水が排出される。したがって、炭素電極基材
中に水が滞留しにくくなり、例えば固体高分子型燃料電池用のガス拡散層として使用した
場合、特に高電流密度領域における急激な出力低下が起こりにくくなる。このような機能
の発現には、炭素短繊維の含有率によって表面張力、毛細管現象の起こりやすさ等が異な
ることが影響していると考えられる。
【００１２】
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　炭素短繊維とは、炭素繊維糸または炭素繊維のトウを短くカットして得られるものであ
る。ここでは、長さ１００ｍｍ以下の炭素繊維を炭素短繊維とする。炭素繊維の種類には
、ポリアクリロニトリル系、ピッチ系、フェノール系、グラファイト系などがあるが、曲
げ強度、引張強度がより高い炭素電極基材になることから、ポリアクリロニトリル系の炭
素繊維をカットした炭素短繊維を使用することが好ましい。また、用いる炭素短繊維の７
０質量％以上がポリアクリロニリル系炭素短繊維であることがより好ましい。
【００１３】
　ポリアクリロニトリル系の炭素繊維は、その前駆体（プレカーサー）であるポリアクリ
ロニトリル系繊維を製造する紡糸工程、２００～４００℃の空気雰囲気中で該繊維を加熱
焼成して酸化繊維に転換する耐炎化工程、窒素、アルゴン、ヘリウム等の不活性雰囲気中
で、さらに３００～２５００℃に加熱して炭素化する炭素化工程を経て得られる繊維で、
複合材料強化繊維として一般的に使用されているものを使用できる。
【００１４】
　本発明で使用する炭素短繊維は、繊維径の最小値が５μｍ以下であり、かつ繊維長１５
ｍｍ以下であることが好ましい。繊維径が５μｍ以下の炭素短繊維が含まれることによっ
て、炭素電極基材の柔軟性が向上する。炭素短繊維の平均繊維径が５μｍ以下であること
がより好ましく、炭素短繊維の繊維径の最大値が５μｍ以下であることが特に好ましい。
繊維径の下限は特に制限はないが、繊維径の最小値が３μｍ以上であることが好ましい。
なお、炭素短繊維の繊維径は、ＪＩＳ　Ｒ－７６０１記載のヘリウム－ネオンレーザー（
Ａｎｒｉｔｓｕ社製、商品名：ＳＬＢ　ＤＩＡ　ＭＥＡＳＵＲＩＮＧ　ＳＹＳＴＥＭ）に
より測定を行った。また、平均繊維径は、１００本の炭素繊維について前記測定を行い、
その平均値をもって炭素繊維の平均繊維径とした。また、繊維長を１５ｍｍ以下とするこ
とで、抄紙時の紙料液中での分散性が良好となり、より均質な紙が製作できるため好まし
い。９ｍｍ以下であることがより好ましい。繊維長の下限は特に制限はないが、３ｍｍ以
上とすることが好ましい。
【００１５】
　本発明の炭素電極基材の構成成分である炭化樹脂とは、樹脂を炭化処理して得られるも
のである。炭化する樹脂としては、熱可塑性樹脂でも熱硬化性樹脂でも良い。高温にする
際に液化しないことから、熱硬化性樹脂が好ましい。熱硬化性樹脂としては、例えば、フ
ェノール樹脂、エポキシ樹脂、メラミン樹脂、ユリア樹脂等を用いることができる。炭化
効率が高いことから、フェノール樹脂が好ましい。炭化処理は、例えば後述する焼成工程
によって行うことができる。
【００１６】
　本発明の炭素電極基材において、上記の炭化樹脂は、炭素短繊維に対して２０～７０質
量％含まれていることが好ましい。炭化樹脂比率が２０質量％以上とすることで炭素電極
基材の強度がより高くなる。また７０質量％以下とすることで炭素電極基材の空孔率がよ
り高くなり、ガス透過性能がより向上する。より好ましくは、３０～５０質量％である。
【００１７】
　本発明の炭素電極基材としては、柔軟性が高く、取り扱いが容易な点を考慮して、その
厚さが０．３ｍｍ以下であることが好ましい。より好ましくは、０．２５ｍｍ以下である
。また、強度の観点から０．０５ｍｍ以上であることが好ましく、０．１ｍｍ以上である
ことがより好ましい。また、本発明の炭素電極基材としては、燃料電池部材として組み込
まれたときの電池性能の観点から、厚さ方向の貫通抵抗は１０ｍΩ・ｃｍ2以下であるこ
とが好ましい。より好ましくは、８ｍΩ・ｃｍ2以下である。また、下限については特に
制限はないが、通常は３ｍΩ・ｃｍ2以上でなる。
【００１８】
　本発明の炭素電極基材としては、全長が２０ｍ以上であるものが好ましい。また、ロー
ル状に巻き取られた状態で提供されることが好ましい。これは、大きさや形状を自由に加
工が可能であること等、連続体起因による生産性の向上が見られるためである。長さの上
限については特に制限はないが、ロール状に巻き取られた状態での作業性の観点から、５
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００ｍ以下であることが好ましい。
【００１９】
　上記のような炭素電極基材は、
（ａ）抄造に用いる網板の下側に多孔板を設置した状態で、炭素短繊維を抄造して、炭素
繊維紙とする工程と、
（ｂ）該炭素繊維紙に熱硬化性樹脂を含浸して、樹脂含浸炭素繊維紙とする工程と、
（ｃ）該樹脂含浸炭素繊維紙を加熱プレスして、樹脂硬化炭素繊維紙とする工程と、
（ｄ）該樹脂硬化炭素繊維紙を、窒素雰囲気下、１２００℃以上の温度で焼成して、炭素
電極基材とする工程と
を有する方法により好適に製造できる。以下、その方法を説明する。
【００２０】
　まず、炭素短繊維を抄造して炭素繊維紙を作製する。このとき、抄造に用いる網板の下
側に多孔板を設置した状態で、炭素短繊維を抄造する。こうすることで、多孔板の孔とな
る部分は炭素短繊維が比較的多くなり、一方多孔板の孔が無い部分は炭素短繊維が比較的
少なくなり、炭素短繊維の含有率が多孔板の配置にならって変化した炭素繊維紙となる。
すなわち、面方向における任意の一方向において、炭素短繊維密度が高い部分と、炭素短
繊維を含有しない又は炭素短繊維密度が低い部分とが、繰り返し現れる炭素繊維紙となる
。この炭素短繊維紙における炭素短繊維の分布状態は、その後に行う工程において維持さ
れるため、最終的に得られる炭素電極基材は、面方向における任意の一方向において、炭
素短繊維の含有率が高い部分と、炭素短繊維を含有しない又は炭素短繊維の含有率が低い
部分とが、繰り返し現れるようになる。
【００２１】
　より具体的に説明すると、炭素短繊維を含んだ液体は、網板上にて炭素短繊維と水分と
に分離され、炭素短繊維のみが網板上に残る（図４（ａ）参照）。この際、網板の下部に
多孔板を配置することにより、積極的に水分が通過する部分（多孔板の孔の部分）とそう
でない部分（多孔板の孔のない部分）ができる。その結果、積極的に水分が通過する部分
は炭素短繊維が比較的多く集まり、そうでない部分には炭素短繊維は比較的少なくなる（
図４（ｂ）参照）。
【００２２】
　上記の多孔板としては、孔径４～１０ｍｍ、ピッチ間距離６～１２ｍｍの多孔板が好ま
しい。ここでいうピッチ間距離とは、孔と孔のそれぞれの中心点を結んだ距離である。ま
た、孔の部分が一部閉塞した網板を使用することにより、網板と多孔板を併用する際と同
じ状況を作り出すことも可能である。孔は規則的に配置されていることが好ましい。
【００２３】
　炭素短繊維を抄造する際、炭素短繊維同士を決着させる目的で、バインダー（結着剤）
を使用することが好ましい。多すぎると焼成して得られる電極基材の電気抵抗が高くなる
ため、炭素短繊維に対して５質量％までの量のバインダーを使用することがより好ましい
。これにより、得られる炭素繊維紙の強度を保持し、生産の途中で炭素繊維紙からの炭素
短繊維の剥離・脱落、炭素短繊維の配向の変化を防ぐことが可能となる。バインダーとし
ては高分子化合物が好ましく、例えば、ポリビニルアルコール、あるいはアクリルニトリ
ル系ポリマーのパルプ状物もしくは短繊維等を使用できる。また、バインダーの状態とし
ては特に制限は無く、繊維状、ペレット状、粉末状等、いずれでも構わない。
【００２４】
　炭素短繊維の抄造は、バッチ式でも連続式でも実施可能であるが、生産性の観点から、
連続式が好ましい。連続式の場合、多孔板は網板と同一速度で移動させつつ行うことが好
ましい。連続的に炭素短繊維の抄造する方法としては、パルプなどの繊維から紙を連続抄
造する円網式・長網式・短網式等の公知の方法と同様の手法を適用すればよい。円網式は
バインダーを相当量必要とするため、製造コストの観点から長網式・短網式の方が好まし
い。
【００２５】
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　抄造して得られる炭素繊維紙の単位面積当たりの平均質量は１５ｇ／ｍ2～４０ｇ／ｍ2

であることが好ましい。
【００２６】
　次に、抄造して得られた炭素繊維紙に熱硬化性樹脂を含浸して、樹脂含浸炭素繊維紙と
する工程を行う。この工程は、バッチ式でも連続式でも実施可能であるが、生産性の観点
から、連続式が好ましい。炭素繊維紙に熱硬化性樹脂を含浸する方法としては、絞り装置
を用いるｄｉｐ－ｎｉｐ法、コーターを用いて炭素繊維紙表面に樹脂を均一にコートする
方法、樹脂フィルムを炭素繊維紙に転写する方法などの一般的な連続製法で行うことがで
きる。ｄｉｐ－ｎｉｐ法は、熱硬化性樹脂とメタノール、エタノール等のアルコール類等
の溶媒との混合溶液中に炭素繊維紙を浸し、絞り装置で混合溶液が炭素繊維紙全体に均一
に塗布されるようにし、その塗布量は絞り装置のロール間隔の変更により調節する方法で
ある。熱硬化性樹脂を含む混合溶液の粘度が比較的低い場合は、コーターでコートする方
法や樹脂フィルムを転写する方法を用いると、より均一に熱硬化性樹脂を含浸させること
ができる。粘度が高い場合は、炭素繊維紙の内部までは熱硬化性樹脂が浸透しにくいため
、ｄｉｐ－ｎｉｐ法が好ましい。このように、熱硬化性樹脂の粘度により適当な含浸方法
を採用する必要がある。
【００２７】
　そして、得られた樹脂含浸炭素繊維紙を加熱プレスして、樹脂硬化炭素繊維紙とする工
程を行う。この加熱プレス工程は、最終的に得られる炭素電極基材の強度および厚さ精度
の向上のために不可欠な工程であり、樹脂含浸炭素繊維紙に熱および圧力を加えることが
できれば、いかなる技術も適用できる。例えば、上下両面から金属板にてプレスする方法
、金型にはめ込んで成型する方法、連続ベルト装置を用いる方法があげられる。この工程
は、バッチ式でも連続式でも実施可能であるが、生産性の観点から、連続式が好ましい。
連続ベルト装置により加熱プレスする方法が、２０ｍ以上の連続した炭素電極基材を製造
可能であるという点および高生産性であるという点でより好ましい。
【００２８】
　連続ベルト装置の一例の概略図を図３に示す。連続ベルト装置には、上下に１対の金属
状のベルト３が配置されており、そのベルト３を稼動させながらその間に樹脂含浸炭素繊
維紙１を通す構造となっている。
【００２９】
　連続ベルト装置には、加熱装置とプレス装置の両方が必要となる。特に、図３に示すよ
うに、樹脂含浸炭素繊維紙を予備加熱可能な加熱ゾーン４と、樹脂含浸炭素繊維紙をプレ
スしつつ熱硬化性樹脂を硬化可能な硬化ゾーン５を具備するものが好ましい。加熱ゾーン
４は、熱硬化性樹脂がやわらかくなる温度に設定され、硬化ゾーン５において効果的にプ
レスすることができるようにするためのゾーンである。加熱ゾーン４がない場合でも原理
的にはプレスは可能ではあるが、炭素電極基材にシワやワレが発生しやすくなり、生産安
定性が低下する場合があることから、加熱ゾーン４を具備することが好ましい。
【００３０】
　上記のような連続ベルト装置においては、１～２０ＭＰａの圧力でプレスすることが好
ましい。また、加熱ゾーンの温度を１２０～３００℃、加熱処理時間を１～６分、硬化ゾ
ーンの温度を２５０～４００℃（但し前記加熱ゾーンの温度より高い温度）、プレス圧を
１～２０ＭＰａの条件で行うと、炭素電極基材の強度が向上するため、さらに好ましい。
加熱ゾーンの温度が低すぎる場合または加熱処理時間が短すぎる場合は、炭素電極基材に
シワが発生しやすくなる。また加熱ゾーンの温度が高すぎる場合は、プレスする前に熱硬
化性樹脂が硬化してしまうことがある。一方、プレス圧が低すぎる場合は、炭素短繊維同
士の接触不足から炭素電極基材の導電性が低下する場合があり、また、厚さが厚くなるた
め炭素電極基材の柔軟性が低下する傾向がある。プレス圧が高すぎる場合は、炭素電極基
材の特性上に問題はないが、過大なプレス設備が必要となり、費用対効果の点であまり好
ましくない。
【００３１】
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　また、製造効率と炭素電極基材の品質の観点から、ベルト３の速度は０．１～６．０ｍ
／ｍｉｎであることが好ましい。
【００３２】
　なお、樹脂含浸炭素繊維紙１をそのままベルト３の間に通すと、にじみ出た樹脂によっ
てベルト３と樹脂含浸炭素繊維紙１とが接着することがある。そこで、連続プレス装置の
ベルト３と接する樹脂含浸炭素繊維紙１表面に、離型剤をコーティングすることが好まし
い。離型剤としては、例えば、フッ素系樹脂、シリコン系樹脂が、離型性の観点から好ま
しい。或いは、図３に示すように、連続プレス装置のベルト３と樹脂含浸炭素繊維紙１と
の間に、離型剤がコーティングされた離型剤コーティング基材２を挟み込むことが好まし
い。離型剤コーティング基材２としては、例えば、フッ素系樹脂やシリコン系樹脂が塗布
された熱安定性および機械強度の優れた紙を使用でき、その表面粗さが１μｍ以下の平滑
なものが離型性の観点から好ましい。
【００３３】
　上記の加熱プレスの後、得られた樹脂硬化炭素繊維紙を、窒素雰囲気下、１２００℃以
上の温度で焼成する工程により、炭素電極基材が得られる。窒素雰囲気とは、実質的に窒
素のみの雰囲気を意味し、若干の酸素や他の気体分子が混在しても良い。焼成温度として
は１４００～２２００℃が、炭素電極基材の機械的強度および導電性の観点から好ましい
。焼成を行う炉は、窒素雰囲気下かつ１２００℃以上で焼成可能な炉であれば、特に制限
なく使用できるが、生産性の観点から、連続焼成炉を用いて連続的に焼成することが好ま
しい。
【実施例】
【００３４】
　以下に本発明を実施例によりさらに具体的に説明するが、本発明は、本発明の実施例に
限定されるものではない。なお、実施例中の各物性値等は、以下の方法で測定した。
【００３５】
　１）炭素電極基材の曲げ強度
　曲げ強度試験装置（Ａ　ａｎｄ　Ｄ社製、商品名：Ｔｅｎｓｉｌｏｎ　ＵＴＭ－Ｉ－２
５００）を用いて測定した。具体的には、８ｃｍ×１ｃｍに切断した炭素電極基材を試験
片として用いて、支点間距離２ｃｍ、歪み速度１０ｍｍ／ｍｉｎで荷重をかけていき、試
験片が破断したときの加圧くさびの荷重を測定し、曲げ強度は次式より求めた。
【００３６】
【数１】

【００３７】
　２）炭素電極基材のたわみ
　曲げ強度試験装置（Ａ　ａｎｄ　Ｄ社製、商品名：Ｔｅｎｓｉｌｏｎ　ＵＴＭ－Ｉ－２
５００）を用いて測定した。具体的には、８ｃｍ×１ｃｍに切断した炭素電極基材を試験
片として用いて、支点間距離２ｃｍ、歪み速度３０ｍｍ／ｍｉｎで荷重をかけていき、荷
重がかかり始めた点から試験片が破断したときまでの加圧くさびの移動距離をたわみとし
た。
【００３８】
　３）炭素電極基材の気体透気度
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　ＪＩＳ－Ｐ８１１７に準拠し、ガーレー式デンソメーター（熊谷理機社製）を使用し、
２００ｍｍ3の気体（空気）が通過する時間を測定し算出した。
【００３９】
　４）炭素電極基材の貫通抵抗
　炭素電極基材の試料を銅板にはさみ、銅板の上下より１ＭＰａで加圧し、１０ｍＡ／ｃ
ｍ2の電流密度で電流を流したときの抵抗値を測定し、次式より求めた。
【００４０】
　貫通抵抗（Ω・ｃｍ2）＝測定抵抗値（Ω）×試料面積（ｃｍ2）　・・・（２）
　５）単セルスタックの発電特性
　単セルスタックを、ＦＵＥＬ　ＣＥＬＬ　ＴＥＳＴ　ＳＹＳＴＥＭ（ＳＣＲＩＢＮＥＲ
ＡＳＳＯＣＩＡＴＥ．ＩＮＣ製、商品名：ＳＥＲＩＥＳ　８９０Ｂ）と接続し、発電特性
試験を行った。
【００４１】
　〔実施例１〕
　平均繊維径が４μｍのＰＡＮ系炭素繊維の繊維束を切断し、平均繊維長が３ｍｍの短繊
維を得た。これらを湿式連続抄紙装置のスラリータンクで水中に解繊させ、十分に分散し
たところにバインダーであるポリビニルアルコール（ＰＶＡ）の短繊維を均一に分散させ
、加圧装置にて送り出した。
【００４２】
　上記の分散液を、直径６ｍｍ、ピッチ間距離８ｍｍの孔を有する多孔板（ステンレス製
、厚さ１ｍｍ）の上部に配置された網板の上に送り込んで紙状にした後、ドライヤーで乾
燥することで、長さ２００ｍの炭素繊維紙を得た。なお、得られた炭素繊維紙の単位面積
当たりの平均質量は３０ｇ／ｍ2であった。
【００４３】
　次にこの炭素繊維紙を、ｄｉｐ－ｎｉｐ法により熱硬化性樹脂を含浸させた。すなわち
、この炭素繊維紙を、フェノール樹脂（フェノライトＪ－３２５（商品名）：大日本イン
キ化学（株）製）の２０質量％エタノール溶液が入ったトレイに連続的に送り込み、絞り
装置にて余分なフェノール樹脂を絞り、連続的に熱風を吹き掛け乾燥させ、樹脂含浸炭素
繊維紙を得た。
【００４４】
　次にこの樹脂含浸炭素繊維紙を、連続ベルト装置（三菱レイヨン・エンジニアリング社
製）にて連続的に加熱プレスし、樹脂硬化炭素繊維紙を得た。なお、このときの加熱ゾー
ンの加熱処理温度は１６０℃、加熱処理時間は５分とし、また、硬化ゾーンの温度は２５
０℃、プレス圧力は３ＭＰａ、プレス時間は２秒、ベルトの速度は０．５ｍ／ｍｉｎとし
た。
【００４５】
　続いて上記樹脂硬化炭素繊維紙を、連続焼成炉を用いて、２０００℃の窒素ガス雰囲気
中で１０分間加熱して炭素化することで、長さ１９０ｍの炭素電極基材を得た。
【００４６】
　得られた炭素電極基材について、曲げ強度・たわみ・気体透気度・貫通抵抗を測定した
。測定結果は表１に示した。
【００４７】
　〔比較例１〕
　多孔板を使用しないこと以外は、実施例１と同様の方法で炭素電極基材を得た。得られ
た炭素電極基材には、炭素短繊維が均一に分布していた。また、得られた炭素電極基材に
ついて、曲げ強度・たわみ・気体透気度・貫通抵抗を測定した。測定結果は表１に示した
。
【００４８】
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【表１】

【００４９】
　次に、上記実施例１及び比較例１で得られた炭素電極基材を５ｃｍ四方にカットし、撥
水処理［市販のＰＴＦＥ水溶液（三井・デュポンフロロケミカル社製）を水で１５～２０
質量％まで希釈したものに浸漬し、乾燥後３６０℃で焼結させた］を行った後、その上に
触媒層（カーボンブラックと白金触媒を混合したもの）を１．０ｍｇ／ｃｍ2となるよう
塗布した炭素電極基材で電解質膜（デュポン社製、商品名：ナフィオン１１５）をはさみ
こみ、膜電極接合体を作製した。次に、その膜電極接合体をカーボンセパレーターでさら
にはさみこみ、締付けトルク４Ｎ・ｍで締付け、単セルスタックを製作した。得られた単
セルスタックのうち、実施例１の方法で製作した炭素電極基材を使用したものをセルスタ
ックＡとし、実施例２の方法で製作した炭素電極基材を使用したものをセルスタックＢと
する。
【００５０】
　アノードに水素を、カソードに酸素を用いて８０℃にて発電した場合の、上記のセルス
タックの発電特性を図１に、アノードに水素、カソードに空気を用いて８０℃にて発電し
た場合の、上記のセルスタックの発電特性を図２に示す。なお、図１および図２において
、記号（□）はセルスタックＡの発電特性を、また記号（△）はセルスタックＢの発電特
性を示す。図１および図２から明らかなように、セルスタックＡはセルスタックＢと比較
して、特に高電流密度領域において高い出力電圧が得られることが分かった。
【００５１】
　これは、比較例１の炭素電極基材では、電気化学反応によって発生する水の滞留により
ガスの拡散性が妨げられ、高電流密度領域において急激な出力低下が見られるのに対して
、本発明による実施例１の炭素電極基材では、燃料ガスが炭素短繊維の比較的少ない構造
の部分から供給されるとともに、発生する水は炭素短繊維の比較的多い部分から効率的に
排出されるため、特に高電流密度領域において良好な発電特性を示したと考えられる。
【図面の簡単な説明】
【００５２】
【図１】アノードに水素を、カソードに酸素を用いて８０℃にて発電した場合の、セルス
タックの発電特性を示す図である。
【図２】アノードに水素を、カソードに空気を用いて８０℃にて発電した場合の、セルス
タックの発電特性を示す図である。
【図３】本発明で使用可能な連続ベルト装置の一例の概略図である。
【図４】炭素短繊維を抄造する際の網板と多孔板との配置状況を示す図であり、（ａ）は
鳥瞰図、（ｂ）は平面図である。
【符号の説明】
【００５３】
１…樹脂含浸炭素繊維紙
２…離型剤コーティング基材
３…ベルト
４…加熱ゾーン
５…硬化ゾーン
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