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まえがき＝18世紀半ばに始まった産業革命以来，人類
は化石燃料を燃焼することによりさまざまな形態のエネ
ルギーを生み出し，生活を豊かにしてきた。その反面，
生成物として大気に大量に排出される二酸化炭素を代表
とする温室効果ガスは，地球の平均気温を押し上げる地
球温暖化という人類の存亡にかかわる問題を引き起こし
つつある。このため，正味の温室効果ガス排出量ゼロに
向けたカーボンニュートラルへの取り組みが世界的に急
加速されている。我が国においても，政府は2050年ま
でにカーボンニュートラルを目指すことを2020年10月
に宣言している1）。このカーボンニュートラルのキーテ
クノロジーに位置づけられているのが水素であり，水素
を使った脱炭素化をけん引する基幹製品が，水素と酸素
を反応させて水しか排出しないクリーンな発電システム
である燃料電池である。とくに，固体高分子型燃料電池

（Proton Exchange Membrane Fuel Cell，以下PEMFC
という）は，低温動作やクイックスタート，高いエネル
ギー効率や小型軽量化が可能なことから2）～4），自動車用
の燃料電池として実用化されており5），さらなるコスト
ダウンや普及にむけた開発が進められている。

　自動車用PEMFCを構成する部品の中でもセパレータ
は，PEMFCの重さの80％，体積の50～65％，全コスト
の35～40％を占めると試算されている6）。多様な機能も
求められるため，PEMFCの最重要部品の一つに位置付
けられており，コスト低減や性能改善の取り組みが進め
られている。
　本稿では，自動車用PEMFCの主要部品であるセパレ
ータについて，主に界面接触抵抗（Interfacial Contact 
Resistance，以下ICRという）と耐久性に主眼を置いて
最近の研究開発動向を概観するとともに，当社のこれま
でのセパレータ開発に関する取り組みについても述べ
る。

1．PEMFCの構造とセパレータに求められる特性

　PEMFCの構造の模式図を図 1 に示す。PEMFCは，
点線の四角で囲まれたセルといわれる基本ユニットが積
み重ねられてできている。セルは白金系触媒が両面に塗
られた高分子電解質膜と，その両側のガス拡散層（Gas 
Diffusion Layer，以下GDLという）を外側からセパレ
ータで挟み込んだ構造になっている。GDLは水素や酸
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素を白金系触媒表面に均一に分配する役割と電子を流す
役割を果たすため，導電性のカーボンペーパやカーボン
クロスが使われている。1 セル当たりの発電電圧が0.6～
1 V程度であるためで7）～9），高出力を得るために乗用車
用途の場合では通常300～400セルが積み重ねられてい
る10）, 11）。1 セル当たり 2 枚のセパレータが必要となるこ
とから，セパレータの枚数は600～800枚にも及ぶ。
　図 1 に示すように，セパレータは水素や酸素を流して
生成した水を排出するとともに，これらの燃料ガスの反
対面に流れる冷却水の流路の役割も果たすため，プレス
成型などで流路が形成できる必要がある。冷却水は発電
で発生した過剰な熱を抜熱してPEMFCの温度を適正に
保つ役割を果たすため，セパレータには高い熱伝導性も
求められる。また，白金系触媒上で水素が分解されて生
成した電子を集めて流す集電板の役割を果たすため， 
GDLとの接触面の抵抗，すなわちICRが低いことも求
められる。さらに，PEMFC内部はpH 2～3 の酸性腐食
環境であることから12）, 13），セパレータには耐食性も求め
られる。自動車用途の場合には軽量であることはもちろ
ん，例えば乗用車のような限られたスペースにPEMFC
を搭載することが多いため，セパレータの薄肉化も必要
となる14）。さらに，自動車の振動や機械的な衝撃にも耐
える必要があるため，高強度であることも必要である8）。
　このように，セパレータには多くの機能や特性が必要
とされ，低コストも要求される。輸送機用のセパレータ
に要求されるコストや特性については，表 1 に示すよ
うにアメリカのエネルギー省（Department of Energy，
以下DOEという）が2025年の目標値を設定しており15），
この目標値を目指して研究開発が進められている。これ
までの多くの研究開発の結果，有望な材料はカーボン－
樹脂複合材料と表面処理金属材料の 2 種類に絞られてい
る。

2．セパレータ材料

2. 1　カーボン－樹脂複合材料
　カーボン－樹脂複合材料は，樹脂に黒鉛粉 16）, 17），膨
張黒鉛粉 16）, 19）, 20），炭素繊維 16）～18），カーボンブラッ
ク17）, 18）， カ ー ボ ン ナ ノ チ ュ ー ブ 17）, 18）, 21）， グ ラ フ ェ
ン 22）, 23）などの導電性カーボンフィラーを一定量以上混
ぜることにより，パーコレーション理論に基づいてフィ
ラー同士が急激にネットワークを形成する現象を利用し
て電気伝導性を向上させた材料 24）である。電気伝導性
や熱伝導性および材料強度は金属材料に劣るものの耐食
性が高いことから，強度や薄肉化による小型軽量化の必
要性が少なく長期耐久性が必要とされる定置式の燃料電
池で既に実用化されている 25）。また，自動車用途では，
強度を確保するためにセパレータを厚くしても設置スペ
ースに余裕がある大型商用車やバスに向いている14）, 26）。
　ベースとして用いられる樹脂材料は，フェノール樹
脂16）, 19），エポキシ樹脂17）, 18），ビニルエステル樹脂28）な
どの熱硬化性樹脂と，ポリエチレン樹脂，ポリプロピレ
ン樹脂 20）, 27），ポリふっ化ビニリデン樹脂 28）, 29），ポリフ
ェニレンサルファイド樹脂 30）などの熱可塑性樹脂の 2
種類に大別される。熱硬化性樹脂は加熱による重合反応
によって架橋密度を高めて硬化させるため，強度や耐熱
性が高い。また，粘度が低いのでより多くのカーボンフ
ィラーを混ぜることができることから電気導電性や熱伝
導性を高めやすいという長所を持つ反面，靭性が低く衝
撃に弱い点や反応に時間を要するために生産性が熱可塑
性樹脂に比べて低いという欠点がある。熱可塑性樹脂は
ガラス転移温度または融点以上の温度に加熱することに
よって軟化する樹脂であり，熱硬化性樹脂と比べると一
般にクリープ強度や耐熱性が低い。また，粘度が高いの
でカーボンフィラーを多く添加しにくいという欠点があ
る。いっぽう，靭性が高く衝撃に強いことや融点やガラ
ス転移温度以下に冷やせば容易に固化するため，生産性
が高いという長所がある。
　このように樹脂の種類によって特徴は異なるが，共通
の課題は導電性と材料強度や水素ガスリーク遮断性との
両立である。導電性を高めるためにはカーボンフィラー

図 1   固体高分子型燃料電池（PEMFC）の模式図
Fig.1 	 Schematic diagram of a proton exchange membrane fuel cell 

stack

表 1   DOEのセパレータ目標値
Table 1  DOE technical targets for bipolar plates
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を35～85 wt％添加する必要がある。添加量が多い方が
導電性は高まるが，その反面，カーボンフィラー同士の
凝集や樹脂がカーボンフィラーを完全に覆いきれなくな
ることによるボイド形成により，強度や水素ガスリーク
遮断性が低下する31）, 37）。また，カーボン－樹脂複合材料
は主に圧縮成形や射出成型によってセパレータ形状に成
型されるが，カーボンフィラーの組成が低い樹脂リッチ
層が表面に形成されるため，ICRが著しく上昇するとい
う問題も生じる14）, 31）。このため，Arプラズマや機械的
な研磨で樹脂リッチ層を除去する方法 32）, 33），カーボン
－樹脂複合材と金型の間にふっ化エチレン－プロピレン
共重合体などの柔らかいフィルムを挿入して成型するこ
とで樹脂リッチ層の形成を防止する方法34），金型とカー
ボン－樹脂複合材の間にグラファイト箔を挿入して圧縮
成型することにより表面にグラファイト膜を形成する方
法 35）などが検討されている。なお，カーボン－樹脂複
合材料やセパレータの製造方法の特徴についてはA.
Tangら36），S.Porstmannら14），N.Saadatら37）がまとめて
いるので，これらの文献を参考にされたい。
2. 2　金属材料
　金属は強度が高いことから薄肉化による軽量化が可能
であり，プレス成型で容易に流路が形成できる。また，
電気伝導性や熱伝導性が高く水素ガスリークの問題も無
いため，PEMFC用セパレータの有力な候補材料となっ
ている。しかし，PEMFC内部は高温高湿の酸性腐食環
境のため，腐食して金属イオンが溶けだすと白金系触媒
層や高分子電解質膜に侵入してこれらを被毒して出力を
低下させ，最悪の場合発電不全に陥る8）, 15）。また，Fe，
Co，Cuなどの遷移金属イオンは，PEMFC内で固体高分
子膜を破壊するOHラジカルを生成するフェントン反応
の触媒として作用する15）, 38）。このため，これまではアル
ミニウム39）, 40），銅41）, 42），ステンレス43）～57），チタン58）～68）

などの金属が検討されてきたが，耐食性の観点からステ
ンレスとチタンの耐食性金属に絞られてきている14）。
2017年から2021年の 5 年間の耐食性と接触抵抗に関す
る英文論文数をGoogle scholarで調べてみても，ステン
レス64件，チタン23件に対して，アルミニウムが 9 件，
銅が 4 件となっている。とくに，ステンレスはチタンに
比べて基材価格が安いため，最も多くの検討が行われて
いる。いっぽう，チタンはステンレスと比較して材料価
格は高いものの，高温高湿の酸性雰囲気では高い耐食性
を示すため 8）金属イオンとしての溶出が少なく，固体
高分子膜や白金系触媒への被毒性も低い69）。さらに，密
度がステンレスの約60％と軽いため，PEMFCの軽量化
に貢献する。しかし，ステンレスやチタンは表面に電気
抵抗が高い厚さ数 nm～10 nmの不働態皮膜という酸化
皮膜を形成することによって耐食性を発現するため，
ICRが高くなり発電効率が下がり，最悪の場合は発電で
きなくなる。したがって，金属セパレータの実用化は耐
食性と導電性を両立し，かつ安価な表面処理技術を開発
することにかかっている。

3．金属セパレータの表面処理技術

　基材の種類に関わらず，検討されている表面処理の種
類 は 基 本 的 に ① 周 期 律 表 の 4a，5a，6a 族 の 窒 化
物 44）, 51）, 61）や炭化物 63）, 64）皮膜，②アモルファスカーボ
ン 49）, 53）, 68）やグラフェン 62）, 66）の炭素皮膜，③導電性酸
化物皮膜 57），④クロマイジング56）や窒化 60）などの拡散
処理皮膜，⑤貴金属 48）や 4a，5a族金属 70）, 71）もしくは
Ni-Pめっき 65）の金属皮膜，⑥導電性ナノ粒子を含む樹
脂皮膜 72）に分類される。⑤，⑥を除くと従来からある
硬質皮膜であり，既存の手法で成膜したものがほとんど
である。残りはこれらの皮膜を多層化することにより密
着性向上を試みたもの 43）, 54）や，ピンホールを減らして
耐食性向上を試みたもの 50）, 55），元素をドーピングして
耐食性やICRの改善を試みたもの43）, 47）, 73）である。
　最近 5 年間の主な表面処理ステンレスおよびチタンの
分極試験前後のICRと分極電流の測定結果を，表 2 およ
び表 3 にまとめた。この 5 年間で検討されている皮膜の
種類はそれ以前と大きく変わっておらず，皮膜の性能改
善が主目的となっている。セパレータ材からの金属イオ
ン溶出性，すなわち耐食性を評価する分極試験では，評
価溶液の成分や組成が表 1 に示すDOEの2025年目標の
評価条件よりも厳しい条件で評価しているものがほとん
どである。それにもかかわらず，表面処理したステンレ
スとチタンはDOEの腐食電流の目標を達成している。
また，未処理基材に比べて腐食電流が低減されており，
表面処理が耐食性向上に有効であることを示している。
いっぽう，ICRについては分極試験後にICRを測定する
規定がDOEの目標にないため，分極前の初期のICRの
みを測定したものや，DOEの条件よりも厳しい腐食環
境中で数時間程度分極した後にICRを測定した文献がほ
とんどである。金属セパレータでは，PEMFC環境中で
ICRが安定する皮膜の抽出が極めて重要である。そこで，
皮膜の安定性を比較するために，表 2 および表 3 で最も
多い評価条件である 0～5 ppmのふっ素イオンを加えた
0.5 kmol/m3 硫酸水溶液中において0.6 VvsSCEの電位で
分極された皮膜について，分極後のICRと分極前のICR
の差を取って分極時間で割った 1 h当たりのICR増加量
ΔICRを計算した。その結果を表 2，表 3 と図 2 に示す。
おおまかな傾向把握ではあるが，窒化物と炭化物ではΔ
ICRが大きく，アモルファスカーボンやグラフェンの炭
素膜ではΔICRが小さい傾向にある。導電性炭素材料は
耐久性が高い樹脂－カーボン複合材料に使われている
が，皮膜としてもICRの安定性の観点では良好な特性を
示すことがわかる。
　なお，80 kW級の燃料電池自動車における2025年の
DOEの耐久時間目標は，8,000 hと設定されている 15）。
今後，金属セパレータ用皮膜の耐久時間を的確に評価す
るためには，長期のICR変化を予測する適正な加速評価
条件の設定や評価技術の開発が必要となるであろう。
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表 2   最近 5 年間の主な文献のステンレスセパレータ用皮膜と耐食性とICR測定結果のまとめ
Table 2 	A summary of the results of corrosion tests and ICR measurements of coatings for stainless steel bipolar plates in the main 

literatures in the past 5  years

表 3   最近 5 年間の主な文献のチタンセパレータ用皮膜と耐食性とICR測定結果のまとめ
Table 3 	A summary of the results of corrosion tests and ICR measurements of coatings for titanium bipolar plates in the main literatures 

in the past 5  years
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4．当社の取り組み

4. 1　当社のセパレータ材料開発の考え方
　当社は2004年からチタンを基材にセパレータ用表面
処理技術開発に取り組んでいる。チタンの特徴は耐食性
が高く高電位でも溶出しにくい点にある。W. Liら68）は
SUS316Lとgrade2のチタン表面にアモルファスカーボ
ンを成膜して，70℃の 2 ppmのふっ素イオンを加えた
0.5 kmol/m3 の硫酸水溶液中で，燃料電池自動車のスタ
ートアップとシャットダウンを模擬した1.4 VvsSCEの
電位で 1 h保持した後の表面を観察した。その結果，
SUS316Lではアモルファスカーボンのピンホール欠陥
部で食孔が観察されたが，チタンでは食孔は全く観察さ
れなかったことを報告している。このことは， チタンは
ピンホールがあっても溶出しにくいことを示唆してい
る。いっぽう，著者は黒鉛をコーティングしたチタン 77）

のプレス成型を行った後に黒鉛層にクラックが発生する
ことを確認している。また，E. Hayeら51）はSUS316Lの
表面にCrNを成膜した後にプレス成型を模擬した 2 軸
引張りを行った結果，CrNにクラックが発生して約11%
のSUS316L基材が露出したことを報告している。前章
で述べたように，検討されている皮膜はほとんどが硬質
脆性皮膜である。このため，表面処理後にプレス成型す
ると，チタンもステンレスも表面処理層にクラックが発
生して基材が露出すると考えられる。しかし，セパレー
タの生産コスト低減の観点からは，S. Porstmannら 14）

やJ. M. Huya-Kouadioら 26）が指摘しているようにプレ
ス成型前に表面処理を行うプレコート処理が有利であ
る。プレコートはコイルの連続表面処理により生産性を
高められ，燃料電池メーカはプレス成型するだけでセパ
レータが製造できる。このため，プレス後のセパレータ
1 枚ずつの手間がかかるハンドリングによる表面処理工
程への搬送とその後の表面処理が不要となる。チタンは
腐食しにくいためピンホールや基材の露出が許容される
と考えられ，ピンホールが多くなる薄膜化による成膜時
間短縮やプレコートの実現性が高い。いっぽう，ステン
レスでは基材露出は基材溶出による発電性能劣化の危険
性を高めるため，プレコートは難しくなる。
　さらに，従来の開発は既存の皮膜と成膜技術を活用す
ることによって表面処理の低コスト化を図ることが主流

となっている。これに対して，当社は従来技術では性能
向上や生産コスト低減に限界があると考え，プレコート
チタンを目標に独自の表面処理技術の開発を進めてき
た。以下に，これまで当社が開発した表面処理技術を簡
単に説明する。
4. 2　貴金属系表面処理チタン材
　燃料電池内の環境で溶出しにくく導電性を維持できる
Pd，Pt，Auなどの貴金属を活用して，貴金属と酸化チ
タンの混合皮膜を形成したチタン合金74）, 75）と，ナノレ
ベルの厚さのAuを成膜したAuコーティングチタン 76）

を開発している。
　貴金属－酸化チタン混合皮膜は，貴金属含有チタン合
金を硝ふっ酸水溶液に浸漬することによりチタンを溶か
して，表面で貴金属を濃化させた後に低酸素分圧中で酸
化処理することにより形成される。これにより，貴金属
で導電性を確保した厚さ約50 nmの薄膜である。Ti-
0.15 wt%Pd合金の場合，80℃，pH 2の硫酸水溶液に1,000 h
浸漬した前後のICRは約 5 mΩ･cm2 でほとんど変化は
なく，PEMFCに組込んだ発電試験ではグラファイトセ
パレータと同等以上の優れた発電性能を示した75）。
　貴金属含有チタン合金はチタンそのものに貴金属が含
まれているため，ICRに寄与しない無駄な貴金属がコス
トアップにつながっている。そこで，無駄な貴金属を極
力無くすことによりコスト低減を図ったのがAuコーテ
ィングチタンである。これは，純チタン表面にスパッタ
リング法により厚さ 5～20 nmのAuを成膜した後に真
空中で熱処理したものである。通常では膜の密着性を確
保するためにチタン表面の不働態皮膜を除去した後に成
膜するが，チタンの耐食性を発現している不働態皮膜を
除去してしまうことや，不働態皮膜の除去に時間がかか
ることが難点である。そこで，不働態皮膜を除去せずに
Auを成膜し，真空熱処理により不働態皮膜の酸素を一
部チタンに拡散吸収させて酸素欠乏型の導電性酸化チタ
ンに変化させることにより導電性を高め，かつAuを酸
化チタン層に拡散させることによりAuの密着性を向上
させている。80℃，pH 2の硫酸水溶液中で0.65 VvsSCE
の電位を1,000 h印加後もICRは約 4 mΩ･cm2 を維持し
ており，優れた耐久性を示した。また，PEMFC発電試
験ではグラファイトセパレータと同等以上の優れた発電
性能を示した。
4. 3　黒鉛コーティングチタン材77）

　前節の貴金属系皮膜は，貴金属が高価であることや処
理に時間がかかる真空プロセスを使っていることから，
生産コストが高くなるという欠点がある。そこで，貴金
属を使わず，かつ大気プロセスを採用することによるコ
スト低減を目標に開発したのが，黒鉛コーティングチタ
ンである。チタン箔の両面に黒鉛粉を含む水性塗料を塗
工し，ロールプレス機を通すことによって黒鉛粉を膜状
に伸ばして黒鉛層を形成し（図 3），最後にチタンのひ
ずみ取り焼鈍を兼ねた熱処理により黒鉛層とチタンの界
面にTiC密着層を形成した皮膜である。80℃，pH 2の硫
酸水溶液中で0.65 VvsSCEの電位を1,000 h印加しても
ICRの増加はほとんどなく，約 4 ｍΩ･cm2を維持してお

図 2   カソード分極による各皮膜のICRの単位時間当たりの増加量
Fig.2 	 Amount of increase per hour in ICR of each coating by 

cathode polarization
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り，優れた耐久性を示した。

むすび＝セパレータはPEMFCの性能，寿命，コストに
大きな影響を与える重要部品であり，セパレータ材候補
であるカーボン－樹脂複合材料や表面処理金属材料の性
能改善とコスト低減が進められている。カーボン－樹脂
複合材では材料強度や水素リーク遮断性とバルク抵抗や
接触抵抗との両立，金属材料では安価で長期耐久性を達
成する表面処理皮膜の開発が大きな課題である。チタン
はプレコートが可能であり耐食性にも優れるため，セパ
レータの生産性向上によるコスト低減と長期耐久性の両
立の可能性がある有望な材料である。
　当社は耐久性と低コスト化を目指して長年にわたって
独自のチタン表面処理技術の開発に取り組み，その結
果，プレコートタイプのNC（Nano-Carbon composite 
coat）チタンを開発し，量産化を実現した。NCチタン
は2020年12月に発売された燃料電池自動車である新型
MIRAI（トヨタ自動車（株）の商標）のセパレータ材料
に採用されている。今後もさらなる性能向上とコストダ
ウンに取り組み，燃料電池自動車の普及を通してカーボ
ンニュートラルに貢献していく所存である。
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