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燃料電池等利用の飛躍的拡大に向けた共通課題解決型産学官連携研究開発事業/
共通課題解決型基盤技術開発/長寿命化・高性能化達成のための設計シミュレーターの開発

P2-17

連絡先：国立大学法人 京都大学 河瀬元明
kawase@cheme.kyoto-u.ac.jp

京都大学、東北大学 流体科学研究所、東京工業大学、東京大学、九州大学

実施項目１. PEMの化学・機械劣化連成シミュレーターの開発
１－１. PEM化学劣化シミュレーターの開発（京都大学）

実施項目１－２. 応力下の補強膜高分子高次構造変化
シミュレーターの開発（東北大学）

実施項目１－３. 酸化セリウムからのセリウムイオン溶出
速度の計測と溶出制御法の開発（東京工業大学）

実施項目１－４. セリウムイオン輸送モデルの構築とPEM内
セリウムイオン分布予測シミュレーターの開発（東北大学）

実施項目２. 製造プロセスから触媒層構造を予測するシミュレーターの開発（東北大学）

実施項目４,4-2,4-3 FCシステムモデル，MBD

実施項目4-1 スタックモデル

実施項目３ セルモデル

実施項目１,1-1～1-4

PEM劣化

・化学劣化
・機械劣化
・ラジカルクエン
チャー移動

PEMの化学・機械劣化
連成シミュレーター

発電性能を予測するマルチスケール
シミュレーター

モデルベースのPEFCシステムシミュレーター

冷却
モデル

多次元
モデル

補機
モデル

多用途
対応

電極モデル

3-3 担体モデル

3-1 電極活性モデル

3-2 アイオノマー被覆モデル

3-4 担体細孔モデル

3-5 層構造モデル3-6 液水飽和モデル

3-7 アイオノマー酸素透過モデル

3-9 GDL
伏流モデル

流路モデル

3-8 PEM 
水収着速
度モデル

実施項目２,2-1

電極形成
プロセス

製造プロセス
から電極構造
を予測するシ
ミュレーター

分子シミュレーター

3-10 
自立MPL 2-2 

触媒層
モデル

実施項目２－１. 触媒インクからの触媒層構造形成過程の計測（東京工業大学）

実施項目２－２. 触媒インク構造計測値からの触媒層モデル構築（九州大学）

実施項目３－１０. 極薄自立MPLの創出と酸素輸送シミュレーション（東京工業大学）

高分子が開裂した膜の機械的強度が低下することを再現した。

ヤング率を解析可能
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膜の破断プロセス

Water flow

MD計算により高分子膜内部のCeイオン輸送特性(拡散係数、対流
イオン輸送係数)を取得した。

𝐽𝑐𝑒 = Kconv 𝑢𝑤𝑐𝑐𝑒 − 𝐷𝑐𝑒𝛻𝑐𝑐𝑒 − 𝑢𝑐𝑒𝑧𝑐𝑒𝑐𝑐𝑒𝐹𝛻𝜑

・水分の流れによる対流
・Ceイオンの拡散
・電位勾配による電気泳動

高分子膜内部のCeイオン輸送

MD計算により各項の係数を取得
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対流 拡散 電気泳動

触媒インク内部のアイオノマー状態、アイオノマー吸着プロセス、最終
状態をMD計算により評価した。

・白金担持量
・白金粒径
・細孔径
を変化させて計算

0 ns 8 ns 20 ns 32 ns 

44 ns 56 ns 68 ns 80 ns 

計算モデル アイオノマー吸着プロセス

Type A (直接カーボンに吸着)

Type B (白金に吸着してからカーボンに吸着)

一次細孔上
部のアイオノ
マー被覆状態

白金粒径 小白金粒径 大

Water rich

sidechains

Alcohol rich

Ketjen担体 I/C：0.85

NPA/Water 2/8 NPA/Water 4/6

溶媒比違いのAgglomerate potential の時間変化

溶媒比違いの凝集計算(左)溶媒比と分散状態 (右)アグロメレート径の溶媒比依存性

Polymer potential

𝐹poly = 𝑐1𝑘IC

𝑟𝑝𝑟𝑛

𝐿p,𝑛
2 𝑒Δ𝛿HSP/𝑐2

𝑉poly = 𝑐1𝑘IC

𝑟𝑝𝑟𝑛

𝐿p,n
𝑒Δ𝛿HSP/𝑐2

Polymer force

S. Yoshino et al., Colloids and Surfaces A: Physicochemical 

and Engineering Aspects 691 133847 (2024).

ハンセン溶解度パラメータで溶媒比とアイオノマーの吸着関係を表し、水の比率低下時のアグロメレート
径の増加傾向を再現した。溶媒比により凝集体形成時に働く支配的な力が異なることが示唆された。

Δ𝛿HSP Δ𝛿HSP>

van der Waals

Polymer

Thermal energy

van der Waals

Polymer
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ⅰ）MPL添加CeO2の溶出・移動速度の導出

・CeO2溶出現象は、MPLのpH環境が

支配的 (図1）で、FCV停止期間

(MPL液水滞留)中に進行する。

・実車FCVのMPL→膜へのCe3+溶出移動

   実験式は、下記で表される。

アノード：0.0012 mg/cm2×停止時間[h]

カソード：0.0009 mg/cm2×停止時間[h]

ⅱ）CeO2の溶出・移動速度の制御方法

MPLへのCeO2仕込み量、及びpH
環境(pH=4で算出)で決まる係数

CeO2のpH環境と
Ce3+溶出速度の関係

制御 制御方法一案

溶出
加速

MPL中のCeO2（Ⅳ）に、Ce2O3

（Ⅲ）を追加添加する

⇒Ce2O3（Ⅲ）は、CeO2（Ⅳ）の
4倍の溶出速度

溶出
抑制

FCV停止時の空気パージを増やす

⇒MPLの液水滞留状態低減を図る

Ce3+溶出速度の比較

CeO2⇒Ce2O3

溶出速度４倍

実車のMPL添加CeO2溶出移動速度を予測する実験式を導出した。
CeO2溶出移動速度の制御方法を提案した。

撹拌装置違いのインク粒度分布比較
 (a) 水リッチインク  (b) アルコールリッチインク

粉砕ナノ太郎®使用時の
粒度分布の経時変化

ⅰ) 2種の撹拌装置を用いて溶媒組成の異なるインク(水リッチ, アルコールリッチ)を調製

(a)水リッチインク：インク粒度分布に撹拌装置の相違は見られない。

(b)アルコールリッチインク：粉砕ナノ太郎®を採用時に顕著な分散化を確認。

⇒ 撹拌装置粉砕能力の相違が、インク分散性に影響を与える。

ⅱ）粉砕ナノ太郎®で分散化されたアルコールリッチインクも再凝集するため、約1日の経過で
 FILMIX®で撹拌したインクと同等の凝集状態に至る

撹拌工程(装置仕様）が触媒インク粒度分布に及ぼす影響調査

<撹拌装置>
①薄膜旋回型高速ミキサー

FILMIX®

②ボールミル型粉砕機
粉砕ナノ太郎®

インク

撹拌プロセスとインク粒度分布との関係を検証データとして提供した。

結果

極薄GDL課題

緻密流路ピッチ（溝/リブ=50 µm幅）
の良好な特性を実機相当（300 µm
幅）流路で再現できない。

二層型GDLの流路幅の影響

改善策

流路部分の面圧不足が性能低下
要因と考えられるため、二層型GDL
の黒鉛化ナノファイバー厚さを
50→80 µmに増加し、強度を高め
た二層型試作品にて検証した。

(a) 80 µm厚にてI-V性能の改善
が確認された。
(b) 改善主要因は、抵抗分極の低
減であると考えられる。 異なる黒鉛化ナノファイバー厚さの二層型GDLの性能比較

(a) (b)

実機流路条件での極薄GDLの性能低下が大きな課題になっていたが、
GDLの強度を高めることで性能改善の見通しを得ることができた。

電解質膜の化学劣化に伴う分子開裂モデルおよび分子量分布の
変化を定量的に表す化学劣化シミュレータを開発した。

･OH 濃度を推定できる高分子膜の加
速劣化装置を開発した。
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Fe2++ H2O2 → Fe3++ ･OH + OH⁻ 

2[FeⅢ(C₂O₄)n]
3-2n → 2Fe2+ + (2n-1)C2O4

2-+ 2CO2

光フェントン反応を利用

𝑟𝑖𝑚− = 𝑘 •OH
𝑑𝑁

𝐸𝑊
 𝑓 𝑖 𝑀w 𝑖

k =1.45×103 L mol-1 min-1 

Unit size:

EW = 1100 g/mol

•OH濃度：3×10-7 mM

 →実セルの200倍程度
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機械的負荷の影響

負荷応力：
膜の伸長を確認（2倍程度）
分子量分布への影響ほぼなし

シミュレーションにより•OH濃度を推定

膜への機械的負荷は化学劣化
反応に影響を与えない。

化学劣化の指標：分子の開裂に伴う分子量の低下

触媒インクの組成が形成プロセスに与える影響を検討可能な
蒸発シミュレーション手法を開発した。

153万原子の触媒インク
モデルの断面図

細孔内部の[Pt原子]ー[ナフィオンのスルホ基のO原子]
間の動径分布関数

水とエタノールの蒸発に伴い
10 wt%の方が細孔内部の
ナフィオン分布が増加した。

異なるエタノール濃度の触媒
インクモデルにおいて蒸発シ
ミュレーションを実施した。

担持カーボン

白金粒子

高分子主鎖

疎水部

溶媒

親水基

高分子主鎖 親水基 ヒドロニウムイオン 水の中心部分 水の極性部分疎水部

高分子主鎖 スルホ基 水の酸素原子

水の水素原子 Ceイオン

物理モデルで広い条件に対応現象理解

図 反応器内のラジカル濃度の分布

空間時間

化学劣化に伴う分子量低下を確認

分子の開裂
→側鎖の分解から主鎖が分解

ユニット間のランダム開裂
Unzipping反応の分子量への影響：無視小
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京都大学、東北大学 流体科学研究所、東京工業大学、東京大学、九州大学

実施項目３. 発電性能を予測するマルチスケールシミュレーターの開発
（東北大学、九州大学、東京大学）

実施項目３－１，2. 電極反応の大規模数値シミュレーション手法の開発／担体の細孔構造、
アイオノマー被覆を改善する担体表面の設計法の開発（東北大学）

実施項目３－４. 触媒担体細孔中の水の状態および物質輸送特性の解明
（東北大学）

実施項目３－５，６. Cryo-SEM画像から触媒層構造を数値的に再構築する技術開発と数値モデル化
／触媒層内液水飽和モデルの開発（東京大学、九州大学、東北大学）

実施項目３－７. 触媒層内アイオノマー薄層の酸素透過
抵抗の定式化（京都大学）

実施項目３－８. 電解質膜の吸水速度の定式化（京都大学）

実施項目４．モデルベースのPEFCシステムシミュレーターの開発
スタック性能・劣化モデルの開発／ 多様なアプリケーションへ対応するためのシステムのモデルと制御器の開発／ユーザビリティの改善（京都大学、東京農工大学）
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 = (−1.55×10−10 + 1.21×10−9 λ) 
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𝐷eA
(M)

 = (−7.58×10−11 + 5.92×10−10 λ) 

exp {−Ea
(M)/R (1/T − 1/Tref)} m2/s

Tref = 353.15 K, 

Ea
(E) = (37.6 −3.81 λ) kJ/mol, 

Ea
(M) = (125.5 −12.1 λ) kJ/mol

触媒層中のみかけの有効拡散係数と
膜中の有効係数を定式化した。

FCシステムモデル

エア 水素 冷却 電力

FCシステム制御器

エア 水素 冷却 電力

FCスタックモデル

物質輸送 反応

FCスタック制御器

出力 燃費 熱バランス

FCスタックモデル 
（セル面内分布）

物質輸送 反応

FCスタックモデル
 (セル材料劣化)

触媒
(Pt粒
成長)

触媒
(カーボン
腐食)

電解質膜
(化学
劣化)

電解質膜
(機械
劣化)

FCスタック制御器
（セル材料の劣化抑制）

触媒
(Pt粒
成長)

触媒
(カーボン
腐食)

電解質膜
(化学
劣化)

電解質膜
(機械
劣化)

FCシステム
モデル 制御器

現状

今後の
機能拡張

目標

FCシステムモデル 
（部品劣化）

ポンプ バルブ DC/DCコンバータ

FCシステム制御器
（部品劣化防止）

出力 燃費 熱バランス

FCシステムシミュレーターFC-DynaMo開発のロードマップ

新しい
スコープ

C腐食モデル：モデリング・数値計算手法

パラメータ数が少なく（5パラメータ）、収束演算が不要で高速演算
が可能なモデリング手法を開発した。

Pt PtOH PtOx

H2O

COHCH C=O

H2O

H2O H2O

H+ H+

H+ H+

k+2

k–2

k+1

k–1

k+4

k–4

k+3

k–3

CO2

k0

PtOH + COH  →  Pt + CO2 + 3 H+ + 3 e– 

C=O + H+ + e–  ⇄  C-OH 
k-1 

k+1 

C-OH + 2 H+ + 2 e–  ⇄  C-H + H2O, 1/K2

PtO + H+ + e–  ⇄  PtOH, 1/K3  

PtOH + H+ + e–  ⇄  Pt + H2O  
k-4 

k+4 

k0 
C腐食

C表面種

Pt表面種

Macauleyら*の反応機構の推定

*N. Macauley et al., J. Electrochem. Soc., 165(6), F3148–F3160 (2018)

電圧 0.2~0.95 V、湿
度 20~100 %、温度
40~80 ℃ の広範囲で
の定常・過渡のＣ腐食
速度を精度良く再現した。

MATLAB版 使用契約機関：29

Windowsアプリ版 ユーザー：145

FCスタック
(物質輸送)

FCスタック
(電気化学)

水素系システム

エア系システム

冷却系システム

FC船舶のシステムモデルを開発し、FC-DynaMoに実装した。

船舶特有の入力
・海水の温度
・海水の流量

自動車用ラジエーター（気-液熱交換器）を船舶用ラジエーター（液-液
プレート型熱交換器）に差替えた。

アプリ版FC-DynaMoに1+1Dモデルと船舶対応モデルを搭載した。
各種状態量等の流路方向の分布の出力が可能となった。

炭素担持白金触媒を用いて測定したIVから、アイオノマー中酸素パーミアンス、
反応速度定数、有効プロトン伝導度、有効拡散係数を決定した。

決定したパラメーター（T = 80 °C）

avkpO = 0.22 exp(RH) + 0.31 mol/(Pa m3 s)

σep = (ε/τ) σp = 0.046 σp, (0.10 ≤ σep ≤ 0.35)

DeO = 1.5 ×10-7 m2/s
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実施項目３－９．流路間伏流の定式化（京都大学）
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異なる流路間圧力差
での有効係数はペクレ
数、ワグナー数、シーレ
数に支配されることを
証明し、測定結果を
精度よく再現した。
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細孔径内水分布

低含水率では連結性は温度低、細孔径大、
官能基被覆率小のときに連結性が高い。
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Cryo-SEM連続断面画像 三次元構造データ

x
z

y

機械学習を用いた
画像処理による断面抽出

DeepLabv3+を利用した
セマンティックセグメンテーション 5.4 μm

5.4 μm

4.2 μm

相変化による液水分布の評価
O2実効拡散係数のRH依存性

T. Kaneko, J. Ooyama, M. Ohki, H. Kanesaka, Y. Yoshimoto, I. Kinefuchi,

Int. J. Heat Mass Transf. 200, 123491 (2022).

TEC10V30E, Nafion® D2020
I/C=1, RH = 0.93

C. J. C. Otic, S. Katayama, M. Arao, M. Matsumoto, H. Imai, I. Kinefuchi, ACS Appl. Mater. Interfaces 16, 20375 (2024).

白金利用率水吸着量

• 実験で取得されたECSAのRH依存
性が概ね再現された

• 担体粒子内の細孔形状，濡れ性，
白金粒子分布の影響を評価可能で
あり，材料設計指針の提示が可能

• マクロスケールシミュレータへの
輸送係数の提供を実施

触媒層試料のCryo FIB-SEM連続断面画像から
高精度な三次元構造モデルを構築する手法を開発した。

触媒担体粒子(Mirai-2G)の3D-TEM構造データを対象に
水の相変化を格子DFT法により解析し、白金触媒の
利用率の相対湿度依存性を再現した。

担体内部のPt利用率のRH依存性を反映させた計算で
低湿度の実験値に対する発電性の予測が改善した。
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金表面積

担体内の有効白金表面積

担体表面の過電圧

担体内の過電圧

反応速度式

Clint John Cortes Otic et al., ACS Appl.

 Mater. Interfaces 2024, 16, 20375−20390.
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■膜の抵抗過電圧
■担体内プロトン抵抗過電圧
■担体表面プロトン抵抗過電圧
■担体内の活性化過電圧
■担体表面の活性化過電圧
■担体内部のPt酸化過電圧
■担体表面のPt酸化過電圧
■局所空隙までの酸素拡散過電圧
■水界面の酸素溶解過電圧
■ionomer界面の酸素溶解過電圧
■担体内液水中の酸素拡散過電圧
■ionomer中の酸素拡散過電圧
■Pt界面抵抗の過電圧
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■Liquid Water

Pt粒子のナフィオン
被覆率の分布

大きな細孔において被覆率が
小さいPt粒子の割合が増加

良好なプロトン伝導と酸素
分子の拡散が期待

炭素担体の細孔におけるナフィオン被覆状態を解明可能な400万
原子の触媒層モデルのシミュレーション手法を開発した。

ケッチェンブラック担体の細孔内外におけるPt粒子の
電極反応活性を評価した。

15個の炭素粒子を含む
触媒層モデル(400万原子)

触媒層モデル 断面図

ケッチェンブラック担体を用いた
触媒層モデルの断面図

細孔内外におけるナフィオン
被覆状態とプロトンの挙動

細孔内のH+吸着量
が多い

細孔内において高プロ
トン伝導性が期待

触媒層中のみかけの有効拡散係数

膜中の有効拡散係数
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1+1Dモデル出力例入力項目例
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Cryo-SEM連続断面画像 三次元構造データ
機械学習を用いた
画像処理による断面抽出

DeepLabv3を利用した
セマンティックセグメンテーション
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