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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　ステンレス鋼板の表面に、金と反応して金属間化合物を生成する金属間化合物生成元素
からなる金属間化合物生成元素層を形成し、次いで、この金属間化合物生成元素層の表面
に金を被覆し、この後、全体を加熱してステンレス鋼板と金の被覆層との界面に前記金属
間化合物からなる金属間化合物層を生成させることを特徴とする燃料電池用セパレータの
製造方法。
【請求項２】
　前記金属間化合物生成元素が、Ｂ，Ｃｕ，Ｍｇ，Ｍｎ，Ｎｂ，Ｐｂ，Ｔｉ，Ｖから選ば
れた１種あるいは２種以上であることを特徴とする請求項１に記載の燃料電池用セパレー
タの製造方法。
【発明の詳細な説明】
【０００１】
【発明の属する技術分野】
　本発明は、固体高分子型燃料電池を構成するセパレータの製造方法に関する。
【０００２】
【従来の技術】
　固体高分子型燃料電池は、平板状の電極構造体（ＭＥＡ：Membrane Electrode Assembl
y）の両側にセパレータが積層された積層体が１ユニットとされ、複数のユニットが積層
されて燃料電池スタックとして構成される。電極構造体は、正極（カソード）および負極
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（アノード）を構成する一対のガス拡散電極の間にイオン交換樹脂等からなる電解質膜が
挟まれた三層構造である。ガス拡散電極は、電解質膜に接触する電極触媒層の外側にガス
拡散層が形成されたものである。また、セパレータは、電極構造体のガス拡散電極に接触
するように積層され、ガス拡散電極との間にガスを流通させるガス流路や冷媒流路が形成
されている。このような燃料電池によると、例えば、負極側のガス拡散電極に面するガス
流路に燃料である水素ガスを流し、正極側のガス拡散電極に面するガス流路に酸素や空気
等の酸化性ガスを流すと電気化学反応が起こり、電気が発生する。
【０００３】
　上記セパレータは、負極側の水素ガスの触媒反応により発生した電子を外部回路へ供給
する一方、外部回路からの電子を正極側に送給する機能を具備する必要がある。そこで、
セパレータには黒鉛系材料や金属系材料からなる導電性材料が用いられており、特に金属
系材料のものは、機械的強度に優れている点や、薄板化による軽量・コンパクト化が可能
である点で有利であるとされている。金属製のセパレータは、ステンレス鋼やチタン合金
等の高耐食性を備えた金属材料による薄板をプレス加工して断面凹凸状に成形したものが
挙げられる。
【０００４】
　ところで、このようなセパレータが置かれる環境因子としては、以下の３つの因子が挙
げられる。
　(1)温度：燃料電池の可動温度は常温から１８０℃程度であるから、セパレータもこの
温度域にさらされる。
　(2)ｐＨ：燃料電池内では、酸素と水素が反応して水が生成される。この水は水蒸気の
形で生成されるが、セパレータに形成されているガス流路上で温度が低下すると、液滴と
してセパレータに付着する。また、この付着水の量が増加すると、電極構造体とセパレー
タとの間に水が滞留する。そして、電極構造体に付着した水は、容易に電解質膜に接触す
る。このため、電解質膜中の置換基の遊離等が発生し、付着水中に水素イオンが発生して
その付着水のｐＨが低下する。燃料電池の置換基としては、スルホン基が一般的であり、
上記付着水としては、例えば硫酸等の酸性を呈する。
【０００５】
　ここで上記置換基を説明すると、燃料電池内では、水素ガス供給側（アノード側）の触
媒上で水素から生成した水素イオンを酸化性ガス供給側（カソード側）に移送することに
より、カソード触媒に水素イオンを供給する。そして、カソード触媒上で酸化性ガスと反
応して水を生成する作用を駆動力として、連続的に発電が行われる。そのため、燃料電池
の電解質膜は、アノード側からカソード側へ水素イオンを移動させることができる陽イオ
ン導電型の電解質膜でなければならない。そのため、電解質膜分子の側鎖には、水素イオ
ンと結合する形の結合基が存在しなければならない。燃料電池では、電解質膜の分子の一
部を水素イオンと結合する酸型の置換基を配することにより、上記機能を満足している。
この置換基は酸型であるため、電解質膜から遊離すると酸を生成する。一般に、電解質膜
の水素イオンの移送効率を高める上で、この置換基には水素イオンとの結合力が高い強酸
型が用いられ、このため、遊離して酸を生成し、生成した酸は低ｐＨとなる。
【０００６】
　(3)電位：セパレータは、燃料ガス側および酸化性ガス側に配置され、それぞれが電池
の正極および負極となる。これら２つのセパレータ間には、反応で生じる起電力が電位差
として生じる。一般的に、燃料ガスに水素を、酸化性ガスに酸素を用いる燃料電池におい
て起電力で生じる電位差は、次の理由により最大１．２Ｖ程度発生する。すなわち、水素
と酸素により水を生成する化学反応で得られる起電力は、燃料電池の稼動温度域では理論
的な計算から１．２Ｖ程度とされており、実際の発電においてもこれと同様で、１～１．
２Ｖ程度を発生する。高耐食性を有するオーステナイト系ステンレス板をセパレータに用
いた場合では、起電力が０．９Ｖあたりを超えると金属イオンの溶出速度が大きくなって
しまい、腐食の発生を招く。
【０００７】
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　燃料電池用のセパレータは、上記のように温度、ｐＨ、電位の各因子とも、きわめて腐
食しやすい条件であるため、金属製のセパレータを用いた場合、例えそれが高耐食性を有
する材料（例えばＳＵＳ３１６Ｌ）であっても腐食しやすい。したがって、金属製のセパ
レータには、燃料電池の稼動環境にあってきわめて高い耐食性が求められる。また、金属
製のセパレータには、この他に、断面凹凸状としてガス流路や冷媒流路を形成するための
プレス加工が容易であることや、発電電圧の低下を防ぐ点から他部材との接触抵抗がきわ
めて小さいことが求められる。さらに、１つの燃料電池スタックには、場合によっては数
百枚のセパレータが用いられるので、低コストであることも必要となってくる。
【０００８】
　そこで、プレス加工が容易なステンレス鋼板の表面に、高耐食性金属をメッキしたもの
が燃料電池用セパレータとして望ましいとされる。ここで、ステンレス鋼のＳＵＳ３１６
Ｌ，Ｃｕ，Ａｇ，Ｐｔ，Ａｕの耐食性を、温度９０℃、ｐＨ３の硫酸溶液、１．２Ｖの条
件による腐食電流密度をそれぞれ測定することにより比較を行ったところ、ＳＵＳ３１６
Ｌ：１５６μＡ／ｃｍ２、Ｃｕ：９８μＡ／ｃｍ２、Ａｇ：３８μＡ／ｃｍ２、Ｐｔ：１
８μＡ／ｃｍ２、Ａｕ：２μＡ／ｃｍ２、であった。燃料電池として実用的な耐久性を確
保する上では、腐食電流密度は１０μＡ／ｃｍ２以下であることが望ましく、したがって
、その条件を満たす元素は金であることが判る。したがって、ステンレス鋼板等の素材に
金メッキを施したものが、燃料電池用セパレータとして有望である。
【０００９】
【発明が解決しようとする課題】
　ところが、ステンレス鋼に通常の方法で金メッキを施した場合にあっては、金メッキが
ステンレス鋼に物理的に付着しているだけの状態であるから、密着性はそれほど高くない
と言える。したがって、断面凹凸状で、その屈曲部のＲがきわめて小さいセパレータをプ
レス加工により成形した場合、密着性の不足により金メッキの剥離が発生しやすい。また
、燃料電池の稼動下では、ステンレス鋼の主成分であるＦｅ，Ｃｒ，Ｎｉに金が固溶して
拡散が発生するので、長期にわたって使用されていると金が消失する現象が起きる。この
ため、燃料電池として必要な耐食性や低接触抵抗性を満足することができない。
【００１０】
　よって本発明は、きわめて高い耐食性を得るためにステンレス鋼板の表面に施す金メッ
キ層の剥離を防止して長期にわたり強固な耐久性の保持が図られる燃料電池用セパレータ
の製造方法を提供することを目的としている。
【００１１】
【課題を解決するための手段】
　本発明の燃料電池用セパレータの製造方法は、ステンレス鋼板の表面に、金と反応して
金属間化合物を生成する金属間化合物生成元素からなる金属間化合物生成元素層を形成し
、次いで、この金属間化合物生成元素層の表面に金を被覆し、この後、全体を加熱してス
テンレス鋼板と金の被覆層との界面に前記金属間化合物からなる金属間化合物層を生成さ
せることを特徴としている。
【００１２】
　ステンレス鋼に施す通常の金メッキは、母材であるステンレス鋼に金が物理的に付着し
ており、その密着力は、母材表面の面粗度に強く依存する。これは、母材表面の起伏面に
沿って金が付着することによるいわゆるアンカー効果による。このような密着力に加え、
本発明では、化学的な結合力を与えるものである。すなわち母材であるステンレス鋼と金
の被覆層との界面において、ステンレス鋼の含有成分である原子と金の原子との間に、化
学的結合力を持たせるものであり、両者の原子の化学的結合物が金属間化合物である。こ
の金属間化合物からなる金属間化合物層が母材と金の被覆層との界面に存在することによ
り、金の被覆層の剥離が防止される。また、この場合、金はステンレス鋼の主成分である
Ｆｅに固溶するが、金属間化合物層が金とステンレスとの間に存在することにより、ステ
ンレス鋼中への金の拡散固溶の発生が防止される。
【００１３】
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　本発明では、母材であるステンレス鋼板に含まれる金属間化合物生成元素は、１気圧下
で燃料電池の稼動温度領域（常温～１８０℃程度）において、金と安定な合金を作らない
元素であり、金と化学的に反応して金属間化合物を生成する元素であることが条件となる
。また、燃料電池用セパレータの機能上必要な低接触抵抗性を備えるためには、体積抵抗
率が小さいことが求められる。このような元素としては、Ｂ，Ｃｕ，Ｍｇ，Ｍｎ，Ｎｂ，
Ｐｂ，Ｔｉ，Ｖが挙げられ、これらから選ばれた１種あるいは２種以上が、ステンレス鋼
板中に含まれる。その含有量は、金と反応して金属間化合物が生成され得る適宜な量とさ
れる。
【００１４】
　また本発明においてステンレス鋼板の表面に金属間化合物生成元素層を形成するには、
金属間化合物生成元素をメッキや蒸着、あるいはスパッタリング等の手法で形成すること
ができる。
【００１５】
　図１は、上記方法の概念を示しており、まず、母材層のステンレス鋼板の表面に金属間
化合物生成元素層を形成し、金属間化合物生成元素層の表面に金の被覆層（例えば金メッ
キ層）を形成する。次に、全体を加熱処理すると、金属間化合物生成元素層が金属間化合
物層として生成する。
【００１６】
　本発明に係る金属間化合物生成元素は、上述した理由により、Ｂ，Ｃｕ，Ｍｇ，Ｍｎ，
Ｎｂ，Ｐｂ，Ｔｉ，Ｖが挙げられ、これらから選ばれた１種あるいは２種以上が用いられ
る。
【００１７】
【実施例】
　以下、本発明の実施例を説明する。
【００１８】
（１）セパレータの製造
　表１に示す組成を有するステンレス鋼母合金（ＳＵＳ３１６Ｌに相当）を連続鋳造によ
り鋳造し、得られた鋼材を０．２ｍｍの厚さに圧延してステンレス鋼板を製造した。次い
で、このステンレス鋼板から、実施例１～８および比較例用のセパレータ素材板として、
１００ｍｍ×１００ｍｍの正方形状の鋼板を切り出した。次に、実施例１～８として用い
るセパレータ素材板の表面に、それぞれ表２に示す金属間化合物生成元素を被覆して金属
間化合物生成元素層を形成した。これら金属間化合物元素層の形成方法は、表２に示すよ
うに、実施例１、実施例３～８ではスパッタリング、実施例２ではメッキ（銅メッキ）と
した。
【００１９】
【表１】

【００２０】
【表２】
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【００２１】
　次いで、各金属間化合物生成元素層が形成された実施例１～８のセパレータ素材板と、
ステンレス鋼板を切り出したままの状態の比較例のセパレータ素材板の表面に、シアン化
金Ｋ；１２ｇ／ｌ、クエン酸Ｋ：１２５ｇ／ｌ、ＥＤＩＡ　Ｃｏ塩：３ｇ／ｌの浴塩を用
い、浴塩温度：３５℃、電流密度１Ａ／ｄｍ２の条件で厚さ１μｍの金メッキを施した。
次に、実施例１～８の金メッキを施したセパレータ素材板を９００℃で１０分加熱した。
一方、比較例のセパレータ素材板は加熱せず、金メッキを施したままとした。次いで、こ
れら実施例１～８および比較例のセパレータ素材板をプレス加工し、図２に示す形状の実
施例１～８および比較例のセパレータをそれぞれ得た。これらセパレータにつき、金メッ
キ層と母材のステンレス鋼板との間に金属間化合物が生成されたか否かを調べ、生成され
ている場合にはその成分を調べた。その結果を表２に併記する。
【００２２】
（２）密着性評価試験
Ａ．初期密着性
　実施例１～８および比較例のセパレータにつき、金メッキの剥離の有無を目視にて観察
し、評価した。評価方法は、剥離していない場合を○とし、剥離して下地のセパレータ素
材板（ステンレス鋼板）が露出している場合を×とした。その結果を表２に併記する。
【００２３】
Ｂ．発電後の密着性
　実施例１～８および比較例のセパレータを、それぞれ２枚用いて電極構造体を挟み、燃
料電池の単セルユニットを作製した。これらユニットにつき２０００時間の発電試験を行
い、発電後の各セパレータの金メッキの剥離の状態を、上記と同様にして評価した。その
結果を表２に併記する。
【００２４】
　表２で明らかなように、実施例１～８のセパレータでは、初期密着性はもとより発電後
の密着性も良好であり、高い耐久性を示した。これにより、きわめて高い耐食性を発揮す
ることが推察される。一方、母材の表面に金属間化合物生成元素層を形成せず、金メッキ
後の加熱もしなかった比較例にあっては、プレス加工後に金メッキが剥離しており、耐久
性に劣ることも確認された。
【図面の簡単な説明】
【図１】　本発明の製造方法を概念的に示すセパレータの表層部分の断面図である。
【図２】　本発明の実施例で製造したセパレータの表面を示す写真である。
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