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ノール燃料電池特性評価

AB STRACT

sulfonated phenol resin membranes were prepared jTorm novel pTVPylsulfonated

phenylphenol resin (SPPR) and tested the direct methanol fuel cell (DMFC) properties･ The
membranes have been characterized by ion-exchange capacity, methanol crossover and

proton conductivity･ In the SPPR membrane the maximum power densiOJ reached 53m Wcm2
with 1.5M methanol solution at 60El.

研究目的
高プロトン伝導性と同時に低メタノール透過性を両立するダイレクトメタノール燃料電池
(DMFC)電解質膜を目指し,架橋型スルホン化フェノール系ポリマー電解質膜を作製し,

その膜透過性能とDMFC特性について検討を行った｡架橋により膨潤を抑制することで,ス

ルホン酸基の高密度化,およびメタノール透過の抑制を図り, Nafion117を上回るDMFC特

性を目指した｡

Crosslink

Fig･ 1･ Compressed ionic domain model for DMFC electrolyte membrane

<実験>
Fig.2に示すスルホン化フェニルフェノール系ポリマ

ー電解質SPPR1,2を合成したo　これに架橋補助剤とし

て水溶性レゾール10wt%を添加して･オムニボアメン　､､

ブレンフィルター(MILLIPOORE)の孔径lpmの細孔に

充填し, 150℃で加熱後,酸処理によって電解質膜を作

製したoそして,プロトン伝導度(Gf,tim)とメタノール透

過速度(MCO),イオン交換容量(IEC)を測定した｡また,

電解質膜一触媒電極接合体(MEA,触媒(田中貴金属工

莱) ptRu/C Pt 0.56mgcm-2. Ru 0.44mgcml2 ; pt/c pt

1.Omgcm~2)を形成L DMFC特性を評価した(at 60℃,Air

o.5Lmin-1. 1.5M_Methanol 2.8 mLmin~1) 0

.rso3"

Fig･ 2･ Propylsulfbnated phenylphenol

formaldehyde resin (SPPR)

一年間の研究内容と成果

Table lより, IECはほぼNafion117と同程度の値を示したが, Gp/mはNaflOnl17と比較し

て, SPPRlで30%, SPPR2では54%下回ったQ Nafionのようなイオンチャネル構造をとらな

い炭化水素系ポリマー膜においては, IECがNafion117と同程度では膜のプロトン電導度は下
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Table 1. Properties of SPPR electrolyte membranes

Thickness

Sample GGlm MCO IEC　　　(dry)　　　Swelling ratio

(scm12) (lLmOI cm-2min-I) (mmol gll)　(Llm)　　　(%)

SPPR2　　　　　1.67　　　　　　　23　　　　　　　1.3　　　　　　104　　　　　　　108

SPPR1　　　　　2.5　　　　　　　33.5

N_PSPR21RIO 1)　5.3　　　　　34.1

NaflOn 117　　　　　3.6　　　　　　31.3

回ることが容易に推測される｡ 〟C()は膨潤率

とGp/mが低いにもかかわらず,それほど抑制

されていない. Tablelの膜特性では, Gplmは

Nafionl17より30%低く, MCOはほぼ同等だ

ったにも関わらず,Fig.3に示すようにDMFC

特性はsppRlを用いたときの最大出力密度は,

Nafionl17より13%上回る53mWcm~2という値

を示した｡ Fig.3に示したsppRlのJ-V曲線

の傾きは, Nafionl17のJ-Ⅴ曲線の傾きと同じ

であることがわかる｡ Table lの膜特性では,

GfilmはNafionl17より30%低かったため,その

イオン伝導度のままでは同等の傾きであるこ
とが説明できないo　また, Fig. 3において

SPPRlを用いたときのOCVがNafionl17より

高い値を示している｡膜抵抗がNafionl17と同

等となったためOCVが高い分だけ,出力密度
が増大する結果となった.そこで, MEA状態

でのMCOを測定した｡燃料極はFig.3の条件

のままで空気極に加湿窒素ガスを通して,空

気極のI-V特性を測定し,その結果をFig. 4

に示した｡限界電流値は膜を透過してくるメ

タノールの透過速度を反映するためこの値よ

りMCOを見積もったo　その結果, SPPRl　と

Nafion117のMCOはそれぞれ, 5.4, ll.8 pmoI

cm-2 min~1であったo MEA状態でのSPPRlの

MCOはNafionl17より50%低い値で,メタノ
ールの透過が抑えられていることが確認され

た｡これはMEA形成時の加熱によりSPPRl

膜の架橋が進行し,膨潤がさらに抑えられ,

イオンドメインが圧縮されたためと考えられ
る｡

展望
現時点では,sppR膜のイオン交換容量の値

から,まだスルホン酸基の導入に余地がある｡

また,SPPR膜はこれまでのフェノール樹脂系

の電解質膜と比較して電極との接合性も高い
ことから,今後さらなる性能の向上が期待で

きる.
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Fig. 3. DMFC performance of SPPRl membrane at

60℃. Pt-loadings were 0.5 mg cm12 (anode) and I.0

mg cm~2 (ca血ode). Flow rates of 1.5 M me仙anoI

solution and ca血Ode air were 2.8 ml min-I and 500

mlmin-1. + sppRl, 0 Nafionl17.
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Fig. 4. Limiting Currents for oxidation of methanol

which permeate membranes of SPPRl (●) and

NaflOn 117(○) at60℃.
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