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(57)【要約】
【課題】水素生成装置一体型の小型燃料電池システムを
提供する。
【解決手段】燃料電池システム１は、水素生成装置１０
と燃料電池セル２０とを備えている。水素生成装置１０
は、原料ガス流路１３が形成された原料ガス流路面１１
を有する板状の誘電体２を備えている。誘電体２の裏面
１２に電極３が対向している。第一の面１８と第二の面
１９とを有している水素分離膜５が、原料ガス流路１３
の開口部を閉鎖している。さらに水素生成装置１０は、
水素分離膜５と電極３との間で放電を発生させる高電圧
電源６を備えている。燃料電池システムは、水素生成装
置の水素分離膜５の第二の面１９と、燃料電池セル２０
の燃料極２１とが対向するように配置されていることを
特徴とする。
【選択図】図２
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　水素生成装置と燃料電池セルとを備えた燃料電池システムであって、
　前記水素生成装置が、
　原料ガス流路が開口部を有する溝として形成された原料ガス流路面と、前記原料ガス流
路面に対して略平行な裏面とを有する板状の誘電体と、
　前記誘電体の前記裏面に対向する電極と、
　第一の面と第二の面とを有している水素分離膜であって、前記原料ガス流路面と前記第
一の面が対向して、前記原料ガス流路の開口部を閉鎖している水素分離膜と、
　前記水素分離膜と前記電極との間の原料ガス流路で放電を発生させる高電圧電源と、
　前記水素分離膜の前記第二の面の周縁部に配置されて、前記水素分離膜に接合されるス
ペーサと、
を備えており、
　前記水素生成装置の前記水素分離膜の前記第二の面と、前記燃料電池セルの燃料極とが
対向するように配置されており、且つ前記スペーサと前記燃料電池セルの燃料極との間が
封止されていることを特徴とする燃料電池システム。
【請求項２】
　前記高電圧電源が、前記電極または前記水素分離膜のいずれか一方に接続されているこ
とを特徴とする請求項１記載の燃料電池システム。
【請求項３】
　前記原料ガス流路は、直線状又は曲線状に延びる往路部分と前記往路部分から折り返し
て延びる復路部分とが交互に接続してなる溝であることを特徴とする請求項１又は２記載
の燃料電池システム。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、水素源の物質から高純度の水素を高収率で生成することが可能な水素生成装
置を備えている燃料電池システムに関する。
【背景技術】
【０００２】
　水素を燃料とする代表的な装置の一つに、燃料電池がある。燃料電池を稼働させるため
には高純度の水素を供給する必要があり、現在、燃料電池のための水素純度の規格は、Ｉ
ＳＯ１４６８７－２で９９．９７％と定められている。燃料電池に直接供給が可能な高純
度の水素を供給する水素生成装置が提供されれば、燃料電池と水素生成装置とを一体化し
た小型の小型燃料電池システムを供給することが可能となる。このような燃料電池システ
ムを提供することで、燃料電池の用途を拡大することができる。
【０００３】
　燃料電池用の水素を生成する従来の方法として、メタン等の炭化水素ガスを原料として
水蒸気改質を行う方法が知られている。しかしながら、水蒸気改質はニッケル等の高価な
触媒を用いた高温の処理が必要であり、製造装置全体が高価なものになっていた。これに
加えて、原料の炭化水素に含まれる炭素に対して水蒸気のモル比が低くなった場合、炭素
が析出して触媒が失活するため、水素の製造量に対応して製造条件を厳しく管理する必要
があった。また、水素を製造する他の方法として、アンモニアを原料としてルテニウムな
どの貴金属触媒を用い、４００℃以上の温度で熱分解する触媒分解法が知られている。し
かしながら、触媒分解法は、アンモニアの分解率が低く、燃料電池に使用可能な高純度水
素を高収率で生成できるには至っていない。さらなる水素を製造する方法として、特許文
献１には、水蒸気を入力して、高温水蒸気電解により水素と酸素とを生成する方法が開示
されているが、高温の水蒸気を利用する方法は、装置の小型化に適していない。
【０００４】
　さらに、原料ガスをプラズマとすることで水素を生成し分離する検討が進められている
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。特許文献２には、原料ガスが導入されるプラズマ反応器と、このプラズマ反応器内で水
素を分離して反応器外へ搬送する略筒状の水素分離搬送部を備える水素製造装置が開示さ
れている。プラズマ反応器の外壁は外部電極を兼ねている。外部電極と同軸的に配置され
る水素分離搬送部は、多孔質の内部電極と、内部電極の内側面に沿ってコーティングされ
た膜厚が数十μｍ～数百μｍの水素分離膜とで構成される。外部電極と水素分離搬送部と
の間にはＢａＴｉＯ３を充填した強誘電体ペレットが配置されている。
【０００５】
　特許文献３には、プラズマ反応器と、高電圧電極と、接地電極とを備えている水素生成
装置が開示されている。特許文献３の水素生成装置は、水素分離膜が高電圧電極として機
能しており、常温大気圧の条件下で、水素分離膜が接地電極との間で誘電体バリア放電し
、供給されたガスに含まれるアンモニアをプラズマとすることによって水素を生成する。
【０００６】
　特許文献２および特許文献３のプラズマ放電を利用した水素生成装置は、全体として円
筒形であり、燃料電池セルと一体化した場合に、装置全体を小型化することには限界があ
った。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００７】
【特許文献１】特開２００５－２３２５３６号公報
【特許文献２】特開２００４－３５９５０８号公報
【特許文献３】特開２０１４－７００１２号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００８】
　本発明はかかる実情に鑑みてなされものであって、高純度の水素を生成可能な水素生成
装置が一体化した、小型の燃料電池システムを提供することを解決すべき課題としてなさ
れたものである。
【課題を解決するための手段】
【０００９】
　本発明の燃料電池システムは、水素生成装置と燃料電池セルとを備えている。本発明の
水素生成装置は、原料ガス流路が開口部を有する溝として形成された原料ガス流路面と、
原料ガス流路面に対して略平行な裏面とを有する板状の誘電体を備えている。さらに水素
生成装置は、誘電体の裏面に対向する電極と、第一の面と第二の面とを有している水素分
離膜であって、原料ガス流路面と第一の面が対向して、原料ガス流路の開口部を閉鎖して
いる水素分離膜と、この水素分離膜と電極の間の原料ガス流路で放電を発生させる高電圧
電源と、水素分離膜の第二の面の周縁部に配置されて水素分離膜と接合しているスペーサ
と、を備えている。本発明の燃料電池システムは、水素生成装置の水素分離膜の第二の面
と、燃料電池セルの燃料極とが対向するように配置されており、且つスペーサと燃料電池
セルの燃料極との間が封止されていることを特徴とする。
【００１０】
　本発明の燃料電池システムは、高電圧電源が、電極または水素分離膜のいずれか一方に
接続されていることが好ましい。
【００１１】
　本発明の燃料電池システムの誘電体に設けられている原料ガス流路は、直線状又は曲線
状に延びる往路部分と、この往路部分から折り返して延びる復路部分とが交互に接続して
なる溝であることが好ましい。
【発明の効果】
【００１２】
　本発明の燃料電池システムの水素生成装置は、誘電体の原料ガス流路の開口部を閉鎖す
るように水素分離膜が配置されることで、水素分離膜と電極との間の放電によって原料ガ
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ス流路内の原料ガスを均一にプラズマとすることができる。しかも、プラズマ化によって
原料ガス流路で生成した水素は、水素分離膜を透過して、高純度の水素含有ガスとして直
ちに燃料電池の燃料極に導入される。すなわち、本発明の燃料電池システムは、より簡易
な構成によって、原料ガスから水素を高収率で生成することができる。
【００１３】
　本発明の燃料電池システムの水素生成装置は、板状の電極と誘電体と水素分離膜の互い
の面を対向させて構成されていることで、燃料電池セルとほぼ同一の外形寸法を有するこ
とができる。このため、水素生成装置と燃料電池セルとを一体化して小型化することが容
易である。
【００１４】
　本発明の水素生成装置は、原料ガス流路が、直線状又は曲線状に延びる往路部分と、往
路から折り返して延びる復路部分とが交互に接続した形状を有する溝であり、且つ水素分
離膜が、誘電体の原料ガス流路面に対向して原料ガス流路の溝の開口部を閉鎖するように
配置されていることによって、水素分離膜と電極との間の放電は、原料ガスが通過する方
向を横断するように発生する。この結果、水素流路内の原料ガスに対して長時間電力を供
給することができ、原料ガスを効率よく均一にプラズマ化することができる。このため、
水素ガスの生成効率が非常に良い。
【００１５】
　本発明の水素生成装置の誘電体は、要求される水素の生成量に対応して、原料ガスの流
路である凹部の断面形状、原料ガス流路の全長、水素分離膜との接触面積等を容易に変更
することができる。
【図面の簡単な説明】
【００１６】
【図１】図１は、本発明の実施例に従った燃料電池システムを模式的に示す斜視図である
。
【図２】図２は、本発明の実施例に従った燃料電池システムの分解斜視図である。
【図３】図３は、本発明の実施例に従った燃料電池システムの分解斜視図である。
【図４】図４は、本発明の燃料電池システムの水素生成装置と従来の水素生成システムと
の水素生成量の違いを示す図である。
【図５】図５は、本発明の燃料電池システムの他の実施例を示す分解斜視図である。
【図６】図６は、従来の円筒形水素生成装置の鉛直方向断面図である。
【発明を実施するための形態】
【００１７】
　以下に、本発明の好適な実施形態を列記する。
（１）燃料電池システムの水素生成装置で好適に用いられる原料ガスは、アンモニア、尿
素、またはメタン等の炭化水素系ガスである。
（２）水素生成装置の水素分離膜は、高電圧電源に接続された場合、高電圧電極として機
能する。また、アースされている場合、接地電極として機能する。
（３）水素生成装置の水素分離膜が高電圧電極として機能しているとき、誘電体の裏面に
対向するように配置された電極は接地電極として機能する。
（４）水素生成装置の水素分離膜が接地電極として機能しているとき、誘電体の裏面に対
向するように配置された電極が高電圧電極として機能する。このとき、追加の絶縁体から
なるスペーサが、高電圧電極の外側に配置される。
（５）水素生成装置の高電圧電極と接地電極とは誘電体を隔てて対向しており、誘電体バ
リア放電によって、原料ガス流路の中の原料ガスを大気圧非平衡プラズマとする。高電圧
電源は、高電圧電極に対して、両極性パルス波形を印加する。
（６）水素生成装置の誘電体は、石英ガラスなどのガラス、アルミナなどのセラミックス
、チタン酸バリウム、ポリカーボネート、アクリルなどの絶縁性の高い樹脂で形成される
。。
（７）水素生成装置の誘電体の原料ガス流路は、誘電体の原料ガス流路面において、上面
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又は側面と平行な直線状に延びる往路部分と、往路から折り返して往路と平行に延びる復
路部分とが交互に複数回接続して形成される。
（８）水素生成装置の誘電体の原料ガス流路は、誘電体の原料ガス流路面に、側面に対し
て角度をなして延びる往路部分と、往路から折り返して往路に対して角度をなした状態で
つづら折り状に延びる復路部分とを交互に複数回接続して形成される。
（９）水素生成装置の誘電体の原料ガス流路は、誘電体の原料ガス流路面に、円弧状また
は曲線状に延びる往路部分と、往路から折り返して延びる復路部分とを交互に接続して、
全体として蛇行するように形成される。
（１０）本発明の燃料電池システムに最も好適に用いられる燃料電池セルは、摂氏１００
度以下の温度で動作する固体高分子形燃料電池である。しかしながら、本発明の燃料電池
システムには、各種の燃料電池セルが適用可能である。
（１１）水素分離膜の第二の面と、燃料電池セルの燃料極との間に配置されたスペーサに
よって、水素分離膜と燃料電池セルとの間の距離が規定される。スペーサは、均一な板厚
を有する枠体であって、水素分離膜の第二の面の周縁部に沿って配置され、水素分離膜と
スペーサと燃料極とによって閉鎖空間が形成されることが好ましい。
【実施例】
【００１８】
（実施例１）
　以下、本発明にかかる燃料電池システム１の実施例について、図面を参照しつつ説明す
る。図１は、燃料電池システム１を模式的に示す斜視図である。燃料電池システム１は、
水素生成装置１０と燃料電池セル２０とを備えている。図２は、燃料電池システム１の各
構成要素の正面と上面と右側面とを示した分解斜視図である。図３は、燃料電池システム
１の各構成要素の正面と上面と左側面とを示した分解斜視図である。
【００１９】
　本実施例の燃料電池システム１において、水素生成装置１０は、誘電体２と、電極３と
、水素分離膜５と、高電圧電源６と、スペーサ７とを備えている。燃料電池セル２０は、
燃料極２１と、電解質膜２２と、空気極２３と、セパレータ２４とを備えている。尚、以
下の記載においては、図１から図４において右側に表示している燃料電池システム１の各
構成要素の面を右側面と称する。誘電体２の右側面は、誘電体２の原料ガス流路面１１に
対応している。同様に、図１から図４において左側に表示している水素生成装置１の各構
成要素の面を左側面と称しており、誘電体２の左側面は、誘電体２の裏面１２に対応して
いる。
【００２０】
　誘電体２は、原料ガス流路１３が形成された原料ガス流路面１１と、この原料ガス流路
面１１に対して略平行な裏面１２とを有しており、石英ガラスで形成されている。誘電体
２の原料ガス流路面１１に、右側面側が開口した凹部として、原料ガス流路１３が形成さ
れている。原料ガス流路１３の形成されるパターンは、原料ガスの流量と原料ガスに加わ
る電圧とを考慮して適宜設定することができる。図２には、一例として、原料ガス入口１
４に連通して、誘電体２の上面と平行な直線状に延びる往路部分１６と、往路部分１６か
ら折り返して往路部分１６と平行に延びる復路部分１７と、が交互に均一な間隔で複数回
接続し、最後に原料ガス出口１５に連通する原料ガス流路１３を示している。
【００２１】
　電極３は、誘電体２の前記裏面１２に対向するように配置された、平板状の電極である
。図３に示したように、電極３は、接地されており、接地電極として機能する。
【００２２】
　水素分離膜５の第一の面１８は、誘電体２の原料ガス竜路面１１と対向するように配置
されて誘電体２の原料ガス流路１３の開口部を閉鎖する。本実施形態では、誘電体２と水
素分離膜５とによって原料ガス流路１３の断面が閉断面として規定される。水素分離膜５
の第二の面１９は、燃料電池セル２０の燃料極２１と対向するように配置されている。
【００２３】
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　水素分離膜５の第二の面１９と燃料電池セル２０の燃料極２１との間に、枠状のスペー
サ７が配置されている。水素分離膜５とスペーサ７とは接合されており、燃料極２１とス
ペーサ７との間は封止されている。この結果、水素分離膜５とスペーサ７と燃料極２１と
によって、水素が導入される閉鎖空間が形成されている。水素分離膜５の第二の面１９と
燃料電池セル２０の燃料極２１との間の距離は、スペーサ７によって規定される。水素分
離膜５は、原料ガス流路１３の原料ガスから生成された水素を透過する。水素分離膜を透
過した水素は、燃料極２１側に形成されている閉鎖空間に導入され、燃料極２１に供給さ
れる。
【００２４】
　水素分離膜５は、パラジウム合金薄膜、ジルコニウム－ニッケル（Ｚｒ－Ｎｉ）系合金
薄膜、バナジウム－ニッケル（Ｖ－Ｎｉ）系合金薄膜、ニオブ－ニッケル（Ｎｂ－Ｎｉ）
系合金薄膜、および、ニオブ（Ｎｂ）と、ニッケル（Ｎｉ）、コバルト（Ｃｏ）およびモ
リブデン（Ｍｏ）よりなる群から選ばれる１種以上の金属と、バナジウム（Ｖ）、チタン
（Ｔｉ）、ジルコニウム（Ｚｒ）、タンタル（Ｔａ）およびハフニウム（Ｈｆ）よりなる
群から選ばれる１種以上の金属との合金よりなる薄膜などで形成することができる。本実
施例の水素分離膜５は、パラジウム合金薄膜を特に好適に使用することができる。水素分
離膜５は、これらの金属からなる単層の膜、またはこれらの金属から選択される２以上の
金属の積層によって形成することができる。また、シリカ系分離膜や、ゼオライト系分離
膜、ポリイミド分離膜、ポリスルホン分離膜などの非金属を水素分離膜として用いること
も可能であるが、その場合は、より強度の高いスペーサ７を水素分離膜５の周縁部に接合
し、スペーサ７と一体化した水素分離膜５を、誘電体２と燃料極２１とが挟持することに
より、水素分離膜５は確実に保持される。
【００２５】
　高電圧電源６は、水素分離膜５と電極３との間の原料ガス流路１３で放電を発生させる
ための電源である。好適な実施形態では、高電圧電源６は水素分離膜５に接続されており
、水素分離膜５に高電圧を印加して、水素分離膜５を高電圧電極として機能させる。高電
圧電源６は、波形保持時間Ｔ０が１０μｓと極めて短い両極性パルス波形を印加すること
で、電子エネルギー密度を高くすることができる。
【００２６】
　水素生成装置１０を構成する、誘電体２と、電極３と、水素流路板４と、水素分離膜５
とについて、その高さ及び奥行きの寸法を燃料電池セル２０とほぼ同一の矩形形状で構成
することができる。これにより、水素生成装置１０と燃料電池セル２０とを含む燃料電池
システム１は、全体として略直方体の形状となる。このような燃料電池システム１は、各
部材を重ね合わせた状態で、ボルトとナットを用いて、強固に結合することができる。原
料ガス流路１３を確実に封止して燃料電池セル２０に水素ガスのみを供給するために、ガ
スケットの配置若しくは、シール材の塗布が追加的に行われる。
【００２７】
　本実施例の燃料電池システム１の水素生成装置１０は、原料としてアンモニア又が最も
好適に使用される。アンモニアを原料として水素を生成する場合の反応式を、以下の式１
に示す。
 
　　２ＮＨ３＋ｅ→Ｎ２＋３Ｈ２＋ｅ　　（式１）
【００２８】
　水素生成装置１０でアンモニアを原料ガスとして水素を生成する方法を説明する。原料
ガスは、図示しない原料供給手段から誘電体２の原料ガス流路入口１４を経て、所定の速
度で原料ガス流路１３に供給される。高電圧電源６が水素分離膜５に電圧を印加すること
で、水素分離膜５と電極３との間の原料ガス流路１３で誘電体バリア放電が発生する。放
電によって、ガス流路１３内のアンモニアが、大気圧非平衡プラズマとなる。アンモニア
の大気圧非平衡プラズマから発生した水素は、水素原子の形態で水素分離膜５に吸着し、
水素分離膜５の中を拡散しながら通過して燃料電池セル２０の燃料極２１側の空間に到達
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し、再結合して水素分子となる。このようにして、水素分離膜５は燃料極２１側に水素の
みを通過させ、水素が分離される。
【００２９】
　原料ガス流路１３を通過するアンモニアは、流速を充分制御するすることで放電に曝さ
れる時間を確保することができ、アンモニアに含まれる水素のほぼ１００％を水素として
分離して水素流路１８に導入することが可能である。得られる水素含有ガスは９９．９９
９９％以上の高純度であるので、そのまま燃料電池セル２０に使用することができる。
【００３０】
　しかも、本実施例の水素生成装置１０は、常温で動作するので、水素分離膜５を通過し
た高純度の水素含有ガスもまた常温である。水素含有ガスは、特段の冷却処理を施さずに
、燃料電池セル２０にそのまま導入することができる。そのため本実施形態の水素生成装
置１０は、たとえば低温で動作する固体高分子形燃料電池である燃料電池セル２０に直接
接続して水素を生成させることができる。
【００３１】
　本実施例の燃料電池セル２０は、燃料極２１と、電解質膜２２と、空気極２３と、セパ
レータ２４とを備えている。燃料極２１中で水素分子は水素イオンとなり電子を放出する
。水素イオンは電解質膜２２を通過して、空気極２３で供給された酸素と結合して水とな
る。
【００３２】
　図４に、水素生成装置１０の、アンモニア供給量に対する水素生成量の変化をグラフで
示す。水素生成量は、水素生成装置１０から燃料電池セル２０に供給される水素の流量で
ある。水素生成装置１０の水素の生成量の変化を、実線Ａで示す。比較例として、図６に
示す円筒形水素生成装置３１に同一条件でアンモニアを供給した場合の水素生成量を破線
Ｂで示している。いずれの水素生成装置も、生成された水素の純度は、９９．９９９％と
非常に高純度であった。一方で、図４から明らかであるように、アンモニアの流量に関わ
らず、本発明の水素生成装置１は、従来の円筒形水素生成装置３１よりも高い収量で水素
を生成することができ、アンモニアの供給量を増加させるにつれて、水素の生成量を増加
させることができた。なお、従来例としてあげた円筒形水素生成装置３１は、図６に示し
たとおり、プラズマ反応器３３と、このプラズマ反応器３３の中に収容された高電圧電極
３５と、プラズマ反応器３３の外側に接して配置された接地電極３７とを備えたプラズマ
改質器である。円筒形水素生成装置３１は、高電圧電極３５を水素分離膜で構成すること
で、装置内部の空間に生成した水素を分離して導入する。
【００３３】
　（実施例２）
　図６に、本発明の燃料電池システム１の他の実施例を示す。水素生成装置１０は、水素
分離膜５が接地線によって接地されており、接地電極として機能する。一方、電極３が高
電圧電源６に接続されて、高電圧電極として機能する。スペーサ９は絶縁体で形成されて
おり、電極３の外側に配置される。また、スペーサ７が、水素分離膜５と燃料極２１との
間に配置される。本実施例においても、高電圧電源６が電極３に電圧を印加することで、
水素分離膜５と電極３との間の原料ガス流路１３で、誘電体バリア放電が発生する。放電
によって、原料ガス流路１３内のアンモニアが大気圧非平衡プラズマとなり、高収率で水
素を生成し、水素分離膜５によって高純度の水素を分離して燃料電池セル２０に供給する
ことができる。
【００３４】
　本実施例で説明した燃料電池システムの構成は、適宜変更が可能である。たとえば、水
素生成装置１の誘電体２上に形成する原料ガス流路１３のパターンは、原料ガス流路１３
内で放電を発生させる範囲で、その位置および形状を変更することができる。たとえば、
誘電体２の原料ガス流路面１１に、側面に対して角度をなして延びる往路部分と、往路か
ら折り返して往路に対して角度をなした状態でつづら折り状に延びる復路部分と、を交互
に複数回接続して形成することができる。また原料ガス流路１３は、誘電体の原料ガス流
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路面に、円弧状または曲線状に延びる往路部分と、往路から折り返して延びる復路部分と
を交互に接続して、全体として蛇行するように形成することができる。
【符号の説明】
【００３５】
　１　　燃料電池システム
　２　　誘電体
　３　　電極
　４　　水素流路板
　５　　水素分離膜
　６　　高電圧電源
　７　　スペーサ
　８　　接地線
　９　　スペーサ
　１０　水素生成装置
　１１　原料ガス流路面
　１２　裏面
　１３　原料ガス流路
　１４　原料ガス流路入口
　１５　原料ガス流路出口
　１６　原料ガス流路の往路部分
　１７　原料ガス流路の復路部分
　１８　水素分離膜の第一の面
　１９　水素分離膜の第二の面
　２０　燃料電池セル
　２１　燃料極
　２２　電解質膜
　２３　空気極
　２４　セパレータ
　３１　円筒形水素生成装置
　３３　プラズマ反応器
　３５　高電圧電極
　３７　接地電極
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