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【表紙のデザイン】

100年に一度の大変革詩代を迎えているなかで,「自動車会社」から「モビリティカンパニー」

に変革していかなけれぱいけないとの強い意志を,赤を基調に構成し,「変革」「革新」を

指す「革」という文字で表しています
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「自動車会社」から

「モビリティカンパニー」ヘ

~変革を支える「電動化」技術~

副社長

/%-Wみ孑'下

我々は,これまで自動車作りを通して,地域への貢献,町いちぱんの

会社になりたいという思いでやってきました.しかし,これからは,地域

や自国への貢献「Home town」「Home country」だけではなく,いわぱ

rHomep[即eUともいうべき概念が重要です.地球全体を,国境のない

「Home」として捉えたとき,トヨタがどぅ貢献していけるのか,自動車業

界がどぅ貢献していけるのか,この大きなテーマを,課題として考えていき

ます

ニニ、工

1,
ゑ§●1

自動車業界は,100年に一度の大変革期に突入したと言われています

トヨタは,自動車会社からモピ'りティカンパニーへの変革を目指しており,

環境問題や渋滞といった社会的課題の解決に加え,全ての人にとってス

マートで豊かなモビリティ社会を,皆様とともに実現していきたいと考えて

います

この大変革のキーワードとして,「cASE」があります頭文字となっている

4 つの令頁j或(connected, Autonomous, shared/service, Etectric)の

進展が商品構造やビジネスモデルの変化を引き起こしています

トヨタは,オリンピックおよぴパラリンピックのワールドワイドパートナー

です東京2020オリンピック・パラリンピック競技大会に,①すべての人

に移動の自由を(Mob川tyfor A山,②水素社会の実現を核としたサステ

ナビリティ(環境・安全),③トヨタ生産方式を活用した大会関係者輸送支

援をテーマとして, CASEに代表される技術進化を含め,モビリティ社会

の未来の方向性を提案したいと老えています

が

4



このような技術のなかで, eectriCすなわち,「電動化」に対する技術革

新は,すべての基盤技術となるものです

1997年に,トヨタが『21世紀の車』としてプリウスを提案してから早

や20年が経ち,4代目が各国を走っております.さらに,2014年には

世界に先駆けてFC>(燃料電池自動車)の量産を行ってきました.今後,

2020年からの E>(電気自動車)の本格展開,さらに,2030年化は,

電動化比率>50%, E>・FC>比率>10%で,トータル550万台以上の

電動車供給を目指しています. C02排出量削減に不可欠な電動車が広く使

われるためには,各国・各地域のエネルギー事情や政策,ユーザーの好み

など,多様な二ーズ化応えていくことが大切です

現在,市販されているE>には,ハイブリッド車の約50倍の容量の電

池が搭載されています.電動車両550万台以上の目標達成には,従来を

はるかに超えた電池の供給体制が必要です.バートナーとなる企業の皆様

とも協力しながら,体制づくりのぺースをさらに加速していかなけれぱいけ

ないと考えています

さらに,大量に市場投入される電池の後活用を考える必要があります

自動車用としてのりユースサイクルだけでなく,他業界でのりユースも含め

て進めていきます

また,大量生産により,資源りスクも問題となってくるため,新しい技術

開発によって希少資源の使用を減らし,コスト低減を図っていかなけれぱ

なりません

この「電動化」と併せて,先進安全と,自動運転などの「知能化」や「情

報化」「ヨネクテッド」を融合させ,トヨタは,モビリティを「自動車」から「移

動の可☆獣制と捉え直し,「自動車会社」の枠を超えた「モビリティカンパ

ニー」として,新しい価値を考案・提供していきます.例えぱ,災害時に

電動車が必要な場所で大きな電力とそれに関連するさまざまなサービスを

提供できれぱ,モビリティは社会の一部としてこれまでと異なる可能性を

示すことができると思います.地球全体を「Hom剣と考え,必要とする

方へモビリティのさまざまな可能性を提案し,よりよいモビリティ社会を実

現したいと考えます

TOYOTA Technical Revievv v01.65 AU目.2019 5
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将来の電池技術~燃料電池と蓄電池

The Baせery Technot08ies ofthe Future ・ Fuel ceⅡS and stora8e Batteries

小東哲也、. 阿部真知子州

Tetsuya Kohi8ashl Macbiko Abe

はじめに

昨今,国内外はおいて,「排出ガスによる大気汚

染」「c02排出による地球温暖化」「化石燃料の枯渇」

という危機感から,電動車へ注目が集まっている

電動車の実用化には長い歴史があり,さまざまな試

行錯誤が行われてきた

1769年,フランス陸軍の技術大尉であったニヨ

ラス・キュニョーが,世界初と認められている三輪

の木製自動車を製作した.蒸気の圧力でピストンを

動かして前輪を駆動する仕組みで,自動車の最初の

動力源は蒸気であった

その後,1800年代前半には電気自動車開発への

挑戦が試みられたが,当時は実用値至るまでのもの

は作られなかった.しかし, 1873年,世界で初め

て,イギリスのロバート・ダビットソンが実用的な

電気自動車を製造した.さらに, 1886年には,ド

イツの力ール・ベンツが作製した三輪のガソリン自

動車の特許が世界で初めて認められ, 1893年には

四輪のガソリン自動車が誕生した

1800年代当時,蒸気機関車も電気自動車も競争

力を保っており,自動車に適した動力源が何である

かは,誰にも分からなかった.そのような状況で,

1908年,アメリカのへンリー・フォードが陣頭指

揮を執って製作した,小型で丈夫なガソリン自動車

のT型フォードがデビューし, 1915年には累計生

産台数 100万台を超え,圧倒的な売れ行きを示し

た.当時のT型フォードが使用されている一例を,

図 11こ示す. T型フォードの登場により,ガソリ

ン自動車の時代が到来し,蒸気機関車と電気自動車

は市場から次第に姿を消していった

1900年代,ガソリン自動車が飛躍的な発展を

遂げる一方で,当時も「排出ガスによる大気汚染」

「c02排出{こよる地球温暖化」「化石燃料の枯渇」は

課題と認識され,各国で研究が続けられていた

ノξ
喰、

^

図 1 干し草を運ぶModelT (1921年)①

トヨタでも,創業期から化石燃料に頼らないエネ

ルギーの必要性を認識し,その危機意識を受け継い

できた.豊田佐吉は 1925年,蓄電池の発明に対

する懸賞金を帝国発明協会に寄付しており,円35

年には,同協会が,佐吉の発案になる住里想的蓄電

装置百万円懸賞募集」に基づき,「蓄電池発明懸賞

募集」を行った.帝国発明協会は蓄電池に関する研

究を行うため,専門研突室を研究所内に設置した

豊田喜一郎も佐吉の遺志を引き継いで,1939年,

東京の芝浦に蓄電池研究所を設置,電気自動車用蓄

電池の研究に着手し,研究開発を推進してきた.そ

の後も,ガソリン車の普及が拡大する一方で,環境

問題が深刻化する将来を見据え,蓄電池を乗せた自

動車の研究はトヨタグループ内で継続され,円93

年にタウンエース E>, 1996年に RA>4E>の実

用化として実を結んだ

1997年にハイブリッド車(H>)プリウスを世

に送り出し, H>時代の幕を開いた.以降,プリウ

スは環境対応車として世界を牽引し,プリウスに次

ぐモデルの展開も加速させている.また,2014年

には燃料電池自動車(FC>) MIRA1の販売を開始

した

2017年,トヨタは電動車普及に向けたチャレン

ジを発表した.図2に,将来の電動車普及シナリ

オを示す

雰

州先進技術開発カンパニー先進技術統括部
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2030年に販売するトヨタのクルマの内,50%

以上を電動車両, 10%以上をE>(電気自動車),

FC>とする目標である.目標達成のため1こは,電

動車両のヨア技術である,モーター,電池,パワー

コントロールユニットの開発が重要である.本稿で

は電池に着目し,燃料電池と蓄電池について概観
(2)・(4)する

エンジン車

1990

年
世界初量産

2000

..

2010

年

図2 将来の電動車普及シナリオ

2 電動車両,燃料電池,蓄電池の関係

お客様の二ーズの指標のーつとして,移動距離を

横軸,車両サイズを縦軸にとったイメージ図を,図

3に示す.電動車両が幅広く使われるためには,各

国・各地域のエネルギー事情や政策,お客様の好み

など,多様な二ーズに応えていくことが大切であ

り, E>・ H>・ FC>・ PH>(プラグインハイブリッ

ド車)といった幅広いラインナップの電動車の開

発を進めている,各電動車の比較を,図4は示す

蓄電池と燃料電池両方の開発を行うことで,モビリ

ティーの幅が広がり,お客様の選択肢が増える

3章以降は,各電池の特色と今後の方向性を述べ

ーニg ]

将来の電池技術~燃料電池と蓄電池

2020

.

'

.

2030

倉q一爲・

、,

+

任

2040

バッテリー

2050

3 燃料電池とは

燃料電池は,水素と酸素を化学反応させて電気を

つくる発電装置である.化学反応式を下記に示す

( 1 )2H。+ 0 → 2H。0 + 4e-

反応過程において,水を生成するのみで, C02

排出量はゼロである

また,水素は多様な一次エネルギーから製造でき

るため,化石燃料のように枯渇の心配がなく,安定

供給が見込まれる

そこで,世界各国で,環境に優しく,安定した供給

が期待できる水素のエネルギー利用が始まっている

図4各電動車の比較

る

EV領域

特

小型宅配車両近距離用途,

HV ・PHV領域

争、X討"'→,
パーソナルモピリティ

4 燃料電池開発の取り組み

燃料電池の研究の歴史は古く,円世紀にヨーロッ

パで始まった.実用化の起点になったのは 1960

年代の米国の宇宙開発であり,宇宙船ジエミニ5

号やアポロ計画に採用された

その後,地上用途としての燃料電池開発の機運が

高まり, 1987年, Ba[{ard power systems lnc
社がフッ素系イオン交換樹脂を電解質膜に用いた固

体高分子形燃料電池を開発した

近年では,各国でFC>・移動体向けの燃料電池

や制御システムの技術開発が進んでいる

現在,経済産業省においては,水素社会の実現に

向け,水素エネルギーの利用拡大に向けた技術開発

などを推進しており,より戦略的・効果的に推進す

るための水素基本戦略を策定している(図5).水

素利用の飛躍拡大を目指し,定置用燃料電池(家庭
団立

用,業務・産業用)や FC>・移動体に対して, ^

及目標が設定されている

^

移動距離

図3移動距離と車両サイズの関係
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トヨタではFC>の開発に取り組み,円96年に

燃料電池と水素吸蔵合金タンクを搭載したFCE>・1

を開発した.2002年12月には,自社開発の燃

料電池「トヨタ FCスタック」を搭載したトヨタ

FCH>を日米で限定販売したことで実用化への第

一歩を踏み出し,2005年に国内で初めて型式認証

を取得した.2014年には, FC>を「究極のエコ

カー」と位置づけ, MIRA1の販売を開始した.車

載した水素と空気中の酸素の化学反応で生じる電気

化石燃料由来水素

(副生水素、天然方ス改質)

でモータを駆動し,走行する.図6 に, FC>の仕

組みのイメージ図を示す.トヨタでは,燃料電池ス

タック,高圧水素タンクなど, FC>の心臓とも言

える FC システムを自社開発している. MIRA1に搭

載した燃料電池スタックは,世界トップレベルの性

能を実現するとともに,車両シートの下に配置でき

るほど小型化が進んだ.また,水素需要の拡大とイ

ンフラ整備への貢献を昌的として,台数の多い乗用

車に向けた燃料電池の技術を,商用車に応用してい

,
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る.応用例を述べる

2017年に,元町工場へ豊田自動織機製のFC

フォークリフトを 2台導入し,2018年にはさら

に 20台導入するとともに,同王場内にFCフォー

クリフト専用の水素ステーションを新設した

2伽7年に,アメリカ・カリフォルニア州で FC

大型商用トラック実証実験を行い,2018年1こは改

良型のFC大型商用トラックの実用可能性の検証を

開始した.また,同年,東京都に FCバス SORA

を導入した

水素ステーションの整備,地域交通忙おける

FC>・FCバスの導入,鉄道車両へのFC技術の

応用など,水素活用の幅広い取り組みを行うため,

2018年9月に,トヨタと JR東日本は,鉄道と自

動車のモビリティー連携を軸とした包括的な業務連

携の基本合意を締結した

このように, FC>は市場で広がりつつぁるが,

本格普及に向けた今後の課題は, FC>のコスト削

減と水素ステーションの整備である

6 蓄電池とは

電池は,使い捨て電池である一次電池と,繰り返

し充放電して使用可能な二次電池(蓄電池)に分け

られる.1800年にポルタの電池が登場し,乾電池

として携帯に便利な形まで改良が重ねられ,蓄電池

化にまで進展した.充放電可能な蓄電池として代表

的なものは,ニッカド電池とニッケル水素電池,リ

チウムイオン電池である

ニッカド電池は 1899年1こ登場し, 1970年代

から急速に成長した,シェーバーなどの小型民生用

ヨードレス機器の電源として大きく生産量を伸ぱし

た.しかし,その後登場したニッケル水素電池やり

チウムイオン電池と比較して,容量あたりの重量が

大きいなどの欠点がある

ニッケル水素電池は,ニッカド電池のエネル

ギー密度の 1.5倍を有し,ニッカド電池に代わる

高容量電池として登場し,1990年より実用化され

ている

リチウムイオン電池は,1991年に携帯電話に搭

載され,その後,携帯電話やパソコン電源に広く使

われているととも忙,高エネルギー密度と高出入力

密度の達成に向けて,多大な努力が払われてきた

近年では,定置型電源用およぴ電気自動車用の大

型・大容量のりチウムイオン電池の実用化に至って

いる,これは,小型電池技術の進歩により,大型電

池の実用化見通しがついてきたことと相まって,環

境・エネルギーの観点から社会的二ーズが高まっ

てきたことが大きな原動力になっているといえ
(6)・(10)る
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5 燃料電池の普及に向けて

FC>の本格普及に向けた,コスト削減と水素ス

テーションの整備に関する取り組みを述べる

H>の本格的な普及においても,ヨスト削減は大

きな課題のーつであったが,トヨタは世界は先駆

けて小型化・軽量化・ヨスト削減を進めてきた

FC>は, FC技術と H>技術の集合体である. FC

専用部品のヨスト削減に加え, H>技術をFC>に

応用することによレノ, FC>のコスト削減を加速さ

せていく

水素ステーションの普及については,戦略的整

備,効率的な運営などが挙げられる.2018年2月

に,トヨタを含むオールジャパンで水素ステーショ

ン整備を推進する,「日本水素ステーションネット

ワーク合同会社 UHyM)」が設立された.水素ス
テーション整備に向けて,インフラ事業者,自動車

会社,金融投資家などが連携する,世界初の取り組

みである.このようなオールジャパンでの取り組み

は, FC>の普及と水素ステーションの早期自立化

を促進するだけでなく,わが国の水素社会実現は貢

献することになると考える

今後, FC>と水素ステーションの課題を"苓夬し,

好循環を創出することで,燃料電池車両が市場に本

格普及すると考える

TOYOTA Technkal Revievv v01,65 AU8,2019

7 蓄電池開発の取り組み

蓄電池の研究開発は,材料や構造の進化はもちろ

んのこと,電動車向けの蓄電池評価手法や制御シス

テムの開発と合わせてさらに発展を続け,用途値合

わせた性能をもつ蓄電池を開発する段階に至ってい

る

本章では, H>・PH>・E>向けの蓄電池につい

て述べる.各用途によって蓄電池化求められる今後

の性能は異なるものの,今後の電動車普及には高出

力化・低コスト化は必須であり,特に E>向けの電

池には,航続距離を延ぱすための高容量化が今後の

課題である

9
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フ.1 HV向け蓄電池

プリウス(2015年モデル)では,ニッケル水素

電池とりチウムイオン電池の2種類をラインナッ

プした.ニッケル水素電池は,電極材料およぴバッ

テリーケース構造の新規開発により,充電性能を向

上させた.また,りチウムイオン電池は,電極材料

を新規開発することでセル抵抗の低減に成功し,出

力陛能が大幅に向上している

ニッケル水素電池は,低温時にも安定した性能を

発揮できることが1割数であり,りチウムイオン電池

は,エネルギー密度(一定重量または容積に蓄えら

れるエネルギーの量)が比較的高いことが特徴であ

る

トヨタでは,お客様のご要望や地域の二ーズに合

わせ,それぞれ恒必要な特性に応じて,電池を使い

分けている

72 PHV向け蓄電池

プリウスPH>には,スムーズでパワフルなE>

走行の実現を目的に,小型,軽量,高容量のりチウ

ムイオン電池を搭載した

2016年に米国で「プリウス Phme」として発売

された,2 代目となるプリウス PH>は,2015年

秋から2016年秋にかけてデビューした新型車の

なかで最も環境性能に優れた1台に選ぱれ,「2017

ワールドグリーンカーオブザイヤー」を受賞した

一方,全固体電池は,電解液部分を固体電解質に

置き換えた電池である(図7).電解液中のりチウ

ム量よりも固体電解質中のりチウム量の方が多く,

同じ時間に移動できるりチウム量は全固体電池の方

が多くなり,電池の小型化が進む可能性を秘めてい

る,電池の小型化が進むことで,一定空間にこれま

でより多くの電池を搭載可能となり,高容量化が進

むと考えられる

液系電池

ノ

負極正極電解液,,ノ

全固体電池,,/

73 EV向け蓄電池

E>向け蓄電池には, PH>向け蓄電池以上に高容

量であることが求められる.りチウムイオン電池の

さらなる開発を進め,性能向上を行うとともに,次

世代電池の開発も進める必要がある

8 蓄電池開発の今後の方向性

トヨタは,電動車の普及のためには電池の革新

が必要と考え,蓄電池の高出力化,高容量化に取り

組んでおり,全固体電池,金属空気電池,ナトリウ

ムイオン電池,マグネシウム電池などの研究開発を

行っている.現時点では,「全固体電池」が最も実

用化(車載可)に近いと考えられ,生産技術も含め

て研究開発に取り組んでいる

一般的なりチウムイオン電池は,正極活物質{こ

リチウム含有遷移金属酸化物,負極活物質に炭素材

料,有機溶媒に電解質としてりチウム塩を溶かした

電解液を用いた電池である

忌喰゛勲',一艇、゛価

忌母、智^ニ,.ニ^、

゛,^^/七^

負極固体電解質正極

9 おわりに

図7全固体電池の概略図

モビリティーの多様化を実現するための基盤技

術である燃料電池と蓄電池の開発は非常に重要であ

り,燃料電池と蓄電池の発展なしに電動車の普及は

進まないと考えられる

一方,燃料電池と蓄電池の発展だけでは電動車の

普及忙は至らず,電動車に載せた燃料電池と蓄電池

が最高のパフォーマンスを発揮できる制御システム

や,インフラ環境整備などが必須である

世界各国で電動車開発が活発になっている現状を

ふまえ,今後は自社のみならず,グループ各社,仕

入先,関係会社,研究機関と一丸となり,電動車の

さらなる普及を世界で促進していきたい
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厚膜電極構造をもつ全固体電池

AⅡ・SO"d・state Baせeries vvith Thick Eιectrode conf喰Urations

加藤祐樹州塩谷真也" 森田圭祐州
Yuki Kato Shinya shiotani Keisuke Morita

要旨

本稿では,厚さ600 μmの正極層を有し,室温で容量 15.7 mAhcm・2の,厚膜電極全固体りチウム
イオンセルの作製に成功した事例について説明する.加えて,2つの異なる材料を固体電解質に使用し,

イオン導電率が放電性能にどのような効果をもたらすか,実験した.また,容量・電流データから,屈曲

度に関する重要な形態情報を電気化学的に抽出した.屈曲度がセル性能に与える影響についても,定量的

に分析した

Abstrad

This article describes the preP引ation of thick e[ectrode a[[・SO【id・state "thium・ion ceⅡS in which a
tar8e 8eometric capacity of 15.7 mAh cm・2 Vvas achieved at room temperature usin8 a 600 μm・thick
Cathode tayer. The effed of ionic condudivity on the dischar8e performance was then examined usin8
tvvo di仟erent materiats for the sond e{edro[yte. Furtbermore,important morpho[ogica[information
re8arding the tortuosity fador vvas e[ectrochemicaⅡy extraded hom the capacity・current data. The
effed 0什ortuosity on ce{[ performance was a[so quantitatively discussed

キーワード全固体電池,厚膜電極,イオン輸送,屈曲度

コヒ^
月^

電極の厚膜化は,集電体やセパレータの相対量

を最小化できることから,電池のエネルギー密度向

上のために有効な方法のーつである働・⑤.しかし,

それを実現するためには,厚膜電極のイオンや電子

の輸送制限による出力特性が課題となる.現在,厚

膜電極をもつりチウムイオン電池の出力特性は,配

向性力ーボン,金属箔,多孔質力ーポンなどの3
(2)・(4)次元構造基板の採用により,改善されている

しかし,電流密度の高い領域においては,厚膜電極

システムのレート能力は,液体電解質中のイオン拡

散により,依然として伶郎艮される④⑤.また,リ

チウムイオン輸率の低さ(tL仟く0.4)によって,充

・放電中,システム全体のりチウムイオン濃度勾
^

配が発生する⑥⑦

全固体電池は,無機固体電解質内のりチウムイオ

ン輸率(1Li、)が高いことからも,厚膜電極システ

ムに向けた新たな選択肢と考えられている.さらに,

固体電解質のなかには,電解液に比べ,イオン導電

率の高いものがあることも分かっており,電解液を

使用したりチウムイオン電池より,レート能力が高

出力型全固体電池の製作が可能となる⑧.厚膜電

極構造をもつ全固体電池はいくつか報告されている

が,イオン導電率やイオンパスのモルフォロジーを

含む,イオン輸送に関する定量分析はまだ行われて
侶X9) 本稿では,これまでに発表されていいない

るものに比べて,さらに単位面積当たりの容量が

局い全固イ本電池について角転兇する(8川0)・(12).また,

イオン導電率や電極形態が,全固体電池の放電性能

にどのような影響をもたらすかについても解説す

る

光先進技術開発カンパニー先端材料技術部
児パワートレーンカンパニー電池材料技術
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固体
電解質

表1 採用した固体電解質の詳細

SEI

SE2

SE3

構造

LiloGeP2S12

30Ln・70(075U2S・0.25P2S5)

75Li2S・25P2S5

イオン導電率
(κ/ms cm・1)

3.2

0.28

1.2

=三=三需三 =

一
=



(a)

＼
集電体

正極層
LICO0.(LINbo.コート)

固体電解質
SE I : LI, OGePユS,ユ

SE2: U'一凡S.ガラス

(b)

)

SE3 'Ⅲ・L12S・PユS5ガラス

4.5

負極層
黒鉛

固体電解質
SE3:Ⅲ・LiユS・PユS5ガラス

ιC

4.0

＼

(LI00)

3.5

ιS

~ 100 μm
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集電体

3.0

図1

25

ιヨ

(L300)

正極層: SEI
/= 0.5 rnA cm、2

(セル構造)

(a)実験構造の略図、(b)厚膜電極の充電・放電容量、(C儿600構造のサイクル特性

2.0

(C)

0

4.5

UCO02
(LiNb03 コート)

アセチレンブラック

材料

4.0

4

(L600)

8

容軍(C / mAh cm・2)

3.5

表2

3.0

正負極層に使用するために準備した粉末混合物

電極内質量分率(vvt%)

密度

(ρノ8 Cm・3)

固体電解質

黒鉛

2.5

12

2.0

2 結果と考察

図 1 に,使用したセルを図解し,表 1 に,異な

るイオン導電率をもつ固体電解質の詳細を記載す
(13)・(15) 正極活物質には LiNb03 コートしたる

■CO02を,負極活物質には黒鉛を,それぞれ使用

した(16).表2,3 に示すとおり,数種類の全固体

電池を,電極層の厚さを系統的に変化させて作製し

た.セパンータ層(LS)の厚さは 100 μm で一定と

正極層: SEI
L600

i= 0.5 mA cm、2

5.05

0

特

2.00

43

16

正極層

10サイク1唱付イク1坦

゛フ

2.00

4.0

4 8

容軍(C / mAh cm・2)

2.27
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負極層

153
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15.6

12

電極内体積分率(V01%)

54

16

正極層

46

38.1

4.8

57.1

(ε=057)

した

図 1 (b)は,固体電解質として SE1 を使用し,

電流値0,5 mA cm、2で作動させた全固体電池の充

放電曲線を示す.厚膜電極L600 (電極面積当たり

の活物質質量 UCO02 =下15.4 mg cm、2)におい
ても,この電流密度で理論容量にてサイクルできた

ことが分かる.定電流モードにおいて,充電容量が

理論容量の95%以上,放電容量は93%であった

図 1(C)は,L600 セルのサイクル試験結果である
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構造

L75

LI00

L125

L150

L200

L250

L300

L600

厚さ

(ιyμm)

正極層

~75

100"、^

125

150'■、^

~ 200

~ 250

~300

~600

表3 正負極層の特性

L300

J = 12 mA cm・2

(固体電解質)

LC0負荷

(MLCO/m8 Cm、2)

1.5

(t / h )

3.0

145

193

24.1

28.9

38.6

48.2

57フ

1 15.4

(a)
4.1

厚さ

(ιyμm)

4.0

負極層

~ 66

~ 88

109

131"、^

174一■、^

~219

~ 262

~524

3.9

黒鉛負荷

(ル1ymg cm・2)

12

3.8

2.5

ノ'」

ノノ

6'4

8.6

10.フ

12.8

17.1

21.4

25.6

51.3

2.5

(C)

谷蓮

(C/mAh cm・2)

30

容軍

4.5

60 90

(C / mAh 目K。・リ

4.0

(b)

2.00

2.64

330

396

529

6.60

793

15.フ

3.5
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4.5

(SE2)
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^

3.0

4

2,5

0.50

△V(△0・ソ V C・.
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正極層:SEI
(i / mA cm、2)

3.5

.

3.0

.

(LI 00)

0.1 0.002 020.503 0.60.4 0.4

放電時問(t/h) 放電容軍(C / mAh cm・2)

全固体セルの充放電曲線:(a)厚膜電極の充放電曲線(放電挙動は正極層の(b)電流密度、
(C)電極厚さ、(d)イオン導電率の値を変更することで調査)
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この条件下(0.5mA cm、2)で,良好なサイクル特

性を示した(充放電効率約 100%にて 10サイク

ル終了後の容量が99%以上).このことから,本

試験で用いた電極構成においては,最低10サイク

ルは電極の膨張収縮に伴う体積変化が吸収されたこ

とが分かる

図 2 (a)は,0.5 mA cm、2 における L600,

L300セルの充放電特性を示す.電極を厚くするこ

とで,過電圧が大きくなることが分かった,電解質

におけるイオン輸送によって,エネルギー損失が発

生しているためだと考えられる. BO0セルでは,

黒鉛のステージ構造に対応する電圧の平坦域が確認

できたが,L600構造ではより緩やかな勾配である

ことが分かる.特に,約 3.8>における△>/△C に

よく表れている(図 2 (a)右).この 2 つのセル

の挙動には,イオン輸送忙必要な過電圧によって起

こる,電極厚さ方向における活物質粒子の充電状態

の分布が反映されている

図2 (b)に,異なる放電電流密度①において

S白を使用して作製した, L600セルの放電曲線を

示す.セルは,i=6 mA cm、2未満の場合にほほ理

論容量と等しくなったが, i=6 mA cm、2の場合に

は,理論容量の88%である 139 mAh cm、2の放

電容量が得られた,また, i>6 mA cm、2では,直

線的な放電曲線を描いた.このことは,このセルが,

電極層内のイオン輸送値ともなうオーム損によって

反応が告邨艮される,「オーミック限界」忙あること

を示唆している.これは,電池反応において,活物

質内の拡散より電極内イオン輸送の影響が大きい場

合にみられる現象である. UCO02・黒鉛系の全固

体電池では,電極層の薄い電池系化おいて(例:厚

さ 25μm)⑧,電流密度50 mA cm、2 を超える値
で作動することが報告されており,活物質内の拡散

は50 mA cm、2相当の電流まで応答可能と考えら

れる.厚膜電極系においては,粒子当たりの電流密

度は膜厚が増すほど減少するので,活物質内拡散よ

りは電極内のイオン輸送の影響が大きくなり,オー

ミック限界が実現されやすいと考えられる.オー
(18)ミック限界にある電池の反応は, Nevvman ら

により提唱されている Readion・zoneモデルを活

用することで理解できる.有効電子導電率(σ'

σd血=0.7Som一りが固体電解質(κ)の。=0.3 S Cn〕

イオン導電率に対して著しく高いことから,電圧降

下は主にシステム内のイオン輸送によって発生して

いると考えられる,よって,オーミック限界におけ

るハーフセルの電圧プロファイルは,式 1 の通り

表現できる

ン=び一R 'ー^ iコ
O qx,

L_(_てS',

厚膜電極構造をもつ全固体電池
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充電状態の活性物質の回路電位

低周波抵抗

複合電極の容量密度

複合電極の有効イオン導電率

時間

電解質の体積分率εと屈曲度.を織り込むことで,

複合電極の有効導電率が以下の通り求められる

( 1 )

式1 と式2がどちらも屈曲度を使用しているこ

とから,このパラメータ値は放電曲線を分析するこ

とで推定できる.すなわち,オーミック限界におけ

る放電曲線の傾き1こは,全固体電池の電極体モル

フォロジーに関する直接的な情報が含まれている

式 1 は,電流の方向を加昧することで,フルセル

1こ拡張することができる(式3)

1特

ー・0・m・(ー・ート・・q",1 q。ψ。

L_L_て!', C

(2)

よって,式3から,放電曲線の傾きは印加され

た電流密度の二乗に比例することが分かる.実際

に,図2 (b)の放電曲線の傾きは,電流の二乗に

相当する.また,図2 (b)の挿入図は,放電曲線

の傾きと電流の二乗の関係を示す.放電曲線の傾き

が電流密度の二乗に比例することから,このセルが

オーミック限界にあることが分かる

図2 (C)に, i=12 mA cm、2 のときの異なる電

極厚術1」:凶00, L200, L60の毎の放電曲線を

示す.放電曲線は厚さに依存せず,ほぽ同じ傾き

を示した,薄膜セル(00のの場合において,容

量の80%以上が放電され,この電流密度において

は活性物質がほぽ完全に絹兇)りチウム化されるこ

とが分かる、このことは,この電流値では活物質内

の拡散は十分に速く,印加電流値応答できることを

示す,すなわち,電池の性能は電極内のりチウム輸

送により制限される(オーミック限界)と考えられ

る.このため,式3に示すように,放電曲線の傾

正極層相当値

負極層相当値α
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きが電極厚さに依存せず,ほぽ一定となることが分

かる.また,放電曲線の傾きは Readion・zoneE

デルで説明される通り,電解質のイオン導電率に大

きく影響されるので,異なる導電率をもつ電解質を

使用することで,放電曲線の傾きが大きく変化する

ことが分かる(図2 (d))

3

(4)

2

L600

L300

L200

L75

0

次に,図3を使って,電極モルフォロジーの情報

を抽出することを試みた. iくくfu!- UI- V則mがν
R'の値は,導電率の違う電解質を用いた2つの

場合の実験データ(図 3の傾き一1 の領域)に,

式4をフィッティングすることで求められる

-1

ーーー4)^テータ:SEI

^式4でフィッテ

、ZI

・・・・回・・・・データ: SE2

^式4でフィッティング:SE2

10宮 U'/ mA cm・2)

L75~L600の電極用全固体セルの電流範囲0.1

~ 10o mA cm・2の容量・レートのプロット

図3

(ヌー、エニ).電御鄭釦.,謁゛,
電流密度に対し反比例の関係にある,また,電極粒

子拡散の影響を最小限1こ抑えるため,厚膜電極の使

用に加え,電流密度の小さい領域でフィッティング

することが望ましい

次に,レート1寺陛試験の結果を電流・容量の形

にまとめたものを,図3に示す.低電流密度では,

電極の厚さに応じた容量を放電できることが分か

る.一方で,電流密度が大きいときは,放電容量は

電極厚さに依存せず,電流密度によって一定になる

ことが分かった.その際の容量と電流の関係は,図

3 (L08・t0号プロツト)の傾きが勾配一 1 の直線で
あることが分かった.これは,オーミック限界にあ

る電池の典型的な挙動である 08)(19)

カツトオフ電圧Pα加がを使うことで,オーミツク
限界にある電池系の電流・容量関係は,以下のとお

り定義できる

0

ング: SEI
画

表4 製作した全固体電池のセルパラメータ

2

q/c cm-3

q。/c cln-3

Ugv (VS LI/Liり

UI/V (VS LV[iり

V'/V

R ノΩ Cm2

3

C=t/=7X(弓1長一十弓1玉1-)(UI-UI-P則ψ

表5 電解質層におけるイオン輸送によって求めた値

-R。 0

td:セル電圧がV仙mがに到達する時間(_ L_マf',

j : S五1σ=1)または S三2 σ=2/

953

1298

4.1

0.1

2.5

8

乳.,_d/ms cm-】

武.ガ【_'yms cm-1

武"がし'/ms cm-1

τ田(=τ。2)

表4に,本研究にて使用した定数の値を示す

16

S■とSE2を用いた場合の正極内のイオン屈曲

度がほぽ等しい(Ta=τ。2)と仮定することで,有効

導電率工。仟U,工げf .,武。ff。をフィッティングによ

り見積もることでき,未知数である屈曲度.を予測

できる.通常,りチウムイオン電池では,電池反応

の複雑さにより,屈曲度の予測が難しい場合がある
(20)・(22) しかし,全固体電池では電解質内の濃度

勾配を無視できるので,全固体セルの電気化学的解

釈を簡単化し,屈曲度を求めることが比較的容易に

なった.表5 に,得られた有効イオン導電率と屈

曲度の値を示す

電子旦動散鏡では,正極層と負極層のどちらの固

体電解質領域においても,クラックやポイドがみら

れた.これらは,イオン輸送経路と干渉し,屈曲度

の上昇に繋がると考えられる.このようなイオン経

路上の物理的障害は,全固体電池に特有のものであ

τ且

073

0.065

021

2.47

332

弐
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U
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り,屈曲度忙対する影響は,今後も慎重に分析する

べきである、また,全固体電池を採用することを考

えたとき,クラックの拡大に関するさらなる理解と

制御が必要であり,作動中の電極処理や圧力制御が

重要だということが分かる

屈曲度やイオン導電率が全固体セル性能に与える

影響は,式4 により,定量的に検討できる.ケー

ススタディとして,以下の2つの場合を考える

(A)屈曲度の向上(BrU88eman 屈曲係数下ε、゜'5
で表される,クラックやポイドのない均質混合系),

侶)導電率の向上(正極層およぴ負極層ともに 10

ms cm、1 の高イオン伝導系).式4 から,屈曲度

は電池性能忙強く影響する

(A)均質混合系は屈曲度τを低減することによ

り, SE1 の電池系で, i=20 mA cm、2の大電流状

態でも,放電容量を二倍にできると予測される.材

料のイオン伝導度の改善がなくても,モルフォロ

ジー制御により,電池性能を改善できることを示し

ており,電極作製プロセスの重要性を示す.具体的

には,混合条件を変更し,焼結や熱プレスによって

電極のボイド発生を抑えることで,電シ也性能を著し

く向上できる.ただし,このような処理をすること

で発生する,意図しない副反応の発生の有無につい

ては,検討する必要がある.サイクル寿命を考えた

とき,クラックやポイドの発生を抑えるため作動中

の圧力制御も必要となると考えられる

侶)イオン導電率も,電池性能に大きく影響す

る.理論上,正負極層とも1こ 10 ms cm、1 の電解

質を使用すれぱ, L600 セルは,30 mA cm、2 に

て全容量を放電可能である.現在, 10 mscm・1

よりも大きな値を示す材料が報告されている椙XB)

が,一般的に,そのような材料は焼結やホットプレ

スによって高緻密化された状態でイオン伝導度を測

定しており,コールドプレスによって緻密化した状

態で 10 ms cm、1 を超えた例はまだ少ない,この

ことから,ヨールドプンスにおいても高い導電率を

発現する材料の研究開発が,厚膜全固体電池には特

に望まれる

3 まとめ

結論として,厚さ600μmの正極層をもっ厚膜
電極全固体りチウムイオン電池を作製し,室温で作

動させることに成功した.厚膜全固体電池の反応は

オーミック限界状態にあり, Readion・zone モデ

ルを用いることで正確に説明ができることが分かっ

た.容量・電流化関する系統的な実験と解析に加え,

通常は充放電曲線からの推定の難しい,屈曲度を求

めた.さらに,電j也性能に対するイオン導電率や屈

曲度の効果を定量分析した

最後忙,助言いただいた,東京王業大学の鈴木耕

太助教,平山雅章准教授,菅野了次教授に感謝申し

上げる
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放射光・中性子による蓄電池炭素負極の構造相転移解析

Analysis of structural phase Transition of stora8e Ba杜ery carbon Negatlve Electrodes usin8
Synchrotron Radiation and Neutrons

要旨

放射光回折およぴ中性子回折により,充放電過程における蓄電池の炭素(グラファイト)負極のオペラ

ンド(叩劇・仙do)構造解析を行った.温度制御が可能な単セル測定治具を新規に開発し,放射光回折およ

ぴ中性子回折による低温叩田伽d'則定を可能とした.回折パターンとdQ/dVの解析を合わせて行った
結果,低温およぴ高レート放電ではグラファイトの構造相転移(ステージ構造変化)が困難となり,多相

での移行が生じゃすく,電池低温性能や高レート放電性能に影響を与えると推定される結果を得た,また,

X線回折(Fundamentalparameterj却を利用して結晶子サイズ分布を解析し,カーポン構造の定量化

を行い,電池性能との関係を明らかにした.さらに,グラファイトの結晶性の違いによる充放電時の相転

移への影響を解析した結果,グラファイトの結晶性により,多相移行の現象が異なることが半佃月し,グラ

ファイトの結晶性,充放電時の構造相転移,これらと電池性能との関係について明らかにした

Abstrad

This study used synchrotron radiation and neutron di什radion to carry out operando strudurat
analysis of C引bon 偲raphite) ne晉ative e[ectrodes of stora8e batteries durin8 the char8e/dischar8e
Process. LOW・ternperature operando measurernent usin8 Synchrotron radiation diffraction and
neutron di什radion vvas enab[ed by the deveLopment of a nevv sin号[e(eu measurement too[ capab{e
Of temperature contro[. vvhen dQ/d> ana{ysis vvas performed in accordance vvith the diffradion
Pattem,it vvas found that, at [OVV・temperature, hi8h・r誠e dischar8e, strudurat phase transition of the
graphite (1e, sta8e structure chan8es) is inhibited and that tran5ition in mu[tゆte phases is faci枇ated
As a resU比, it was inferred that this struduraltransition affects battery lovv・ternper3ture performance
and hi8h・rate dischar8e perforrnance, 1n addition, X・ray diffradion (the fundamenta[ parameter
method) vvas used to ana[yze the crysta[枇e size distribution and quantify the C引bon structure, thereby
identifyin宮 the retationS川P vvith ba杜ery performance. Furthermore, ana[ysis of the e什ects on phase
transition due to the crystaⅢnity of 8raphite durin8 Char8e and dischar8e found that the mutti・phase
transition phenomena di什ered due to the crysta[[inity of the 8raphite. This ana{ysis atso iden斯ied
the 晉raphite crystaⅢnity and strudura[ phase tranS比ion durin8 Cha唱e and discha唱e, as vveル as the
re[ationship betvveen these parameters and battery performance

キーワード放射光回折,中性子回折, X線回折, Fundamentalparameter法,グラファイト,結晶子サイズ

高木繁治、.

Sh喰eharu Taka8i
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電気自動車の普及を促進させるため,蓄電池の

さらなる容量向上,低温特性向上,高率充放電特性

向上が課題とされている.これらの電池性能を向上

させるために,蓄電池炭素負極のりチウム挿入脱離

メカニズム解明が必須であり,充放電時においてオ

ペランド(OP'πmdo)で構造相^爵多状態を調べるこ

とが重要である.温度が変化した際に,その構造相

転移を解析する必要があり,放射光回折およぴ中性

子回折に適用可能な温度制御治具の開発を進めてき

州先進技術開発カンパニー第2材料技術部

TOYOTA Technical Revievv vo[,65 AU冒.2019

た.また,蓄電池炭素負極の力ーポン種により, 電

池性能に差異が生じることが近年,分かってきたた

め,蓄電池炭素負極の力ーポン物性の定量化を進め

てきた、電池性能に影響を与える力ーポン物性とし

ては, Li拡散性を考慮し,カーボンの結晶性に着目

して解析を進めてきた

今回,新た1こ低温制御治具(-10゜Cから 50゜Cま

で制御可)の開発を行い,放射光回折およぴ中性子
(1)・(4)回折のOPω'飢d0構造解析に成功した そし

て低温と室温の違い,ンートによる影響,カーポン

の結晶性の違いによる相転移の差異を明らかにする

ことを試みた.さらに, X線回折(Fundamentat

Parameter法⑤,以下 Fpj却を用いて結晶子サ

=三
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イズ(およぴその分布)の定量化を行い,りチウム
(6)イオン電池低温性能との関係を解析した

また,上記の解析結果から,電池低温性能およぴ

高率充放電性能への影響を解析し,次期蓄電池用の

材料開発に役立つ指針を得たので紹介する

2 実験方法

2.1 低温における相転移解析(中性子回折によ

るオペランド構造解キ用

中性子回折測定においては,茨城県大強度陽子加

速器研究施設J・PARC/MLF BL09 に設置されてい

る SPICA装置(図 1 参照)(3)を用い, QAバンク

にて検出する方法で測定を行った

22 低温及ぴ高レート放電における相転移解析

(放射光回折によるオペランド構造解析)

放射光回折測定においては,「革新型蓄電池実用

化促進基盤技術開発(RISING2)」が所有する大型

放射光施設Sprin晋8 内の BL28XU を用いて測定を
イ丁つた

カーボン(グラファイト)は天然黒鉛を用い,銅

集電箔上に塗布したグラファイト極を作製,対極U

を用いて単セルを作製した.電解液に lmovLの

LipF6を溶解させたEC/EMC = 3/フ(VO[%)を用い,

単セルを作製した

放射光回折を行う際のエネルギーは25ke>と

し,二次元検出器(R喰akU 製 PILATUS 30OK・VV)
を用いた

今回,三次元検出器には PILATUS 30OK・VV を

用い,カメラ長を830mm に設定した.これによ

り,測定可能な角度範囲の拡大と,角度分解能の向

上を両立させることが可能となり,グラファイトの

(002)ピーク(主となるピーク)以外を含めたX

線回折データの取得に成功した

単セルはRTにおいて2サイクルの前処理(エー

ジング処理)を行い, CC (0.1C)・C>(0.05>)

にて充電(Li挿入)を行った後,RT と 0゜Cにおいて,

0.2Cにて放電(し限兇離)反応解析を行った.さら

に,充放電時の充放電曲線からdQ/d>曲線を求

め, dQ/d>ピークとの対応の解析を行った.また,

RTにおいて,1Cにて放電(U脱離)反応解析を行っ

た

中性子
ピーム

図1 TOF (Time ΩfEtight)型中性子回折装置
(SPICA)

今回,単セルの外装被覆には,水素原子を含ま

ない PCTFE (旦oty 旦htoro lri E山or0 旦thytene)
を用いた.これにより,重水素置換電解液を使用せ

ずとも,十分にバックグラウンドを低減(低減率

72%)させることが可能となり, S/N比の向上に

よる良好な中性子回折データの取得に成功した

カーボン(グラファイト)は天然黒鉛を用い,銅

集電箔上に塗布したグラファイト極を作製,対極

U を用い,電解液に lmovLの UPF6 を溶解させた

EC/EMC = 3/フ(vot%)を用いて,単セル(4層

積層セル)を作製した

単セルは,室温(RT)において2サイクルの前

処理(正ージング処理)を行い, CC (0.1◎・C>

(0.05>)にて充電(U 挿入)を行った後,RT と 0゜C

において,0.05C区て放電(U脱離)反応解析を行っ

た.さらに,充放電時の充放電曲線からdQ/d>曲

線を求め,dQ/d>ピークとの対応の解析を行った

QAバンク
検出器

23 力ーボン構造の定量化と電池性能との関係

(X線回折による結晶子サイズ分布の解析)

FP法を用いて,さまざまな力ーボン(グラファ

イト)の結晶子サイズ(およぴその分布)の解析

を行った.カーボン(グラファイト)は天然黒鉛6

種と人造黒鉛4種を用いた

FP法とは,結晶子サイズと格子歪みに由来する,

プロファイル形状と入射X線のemission pr0側e
によるプロファイル形状に,装置由来(スリット幅,

試料厚さなどの測定条件)のプロファイルを畳み込

んで粉末X線回折パターンのシミュレーションを

行い,結晶子サイズや格子歪みのバラメータを最適

化する方法で,対数正規分布等にて近似すること

で,結晶子サイズの分布パラメータを精密化するこ

とができる方法である. X線回折測定は, CU Ka

(0.154nm)を用いて行った

上記のさまざまな力ーポン(グラファイト)を負

極活物質とし,三元系(NMC)材料を正極活物質

20



としてコインセル(フルセル)を作製し,電池の低

温特性や高レート充放電特性の評価を行った

得られた結果から,カーボン(グラファイト)物

性と電池性能との関係の解析を行った

2.4 力ーボン構造俳吉晶性)の違いによる充放

電時の相転移への影響の解析

結晶性の高い試料A (天然黒鉛)と結晶性の

低い試料B (人造黒鉛)を用い,上記と同様に対

極Liにて単セル(アルミラミネートセル)を作製

し,これまでと同様の放射光回折による充放電時の

叩er伽d0解析を行った.放射光回折を行う際の工

ネルギーは25 ke>で行い,二次元検出器(りガ

ク製 PILATUS I0OK)を用いた

コインセルおよぴアルミラミネートセルは,所定

の充放電電流にて工ージング処理を行った後,所定

の温度,充放電電流はて解析を行った

放射光・中性子による蓄電池炭素負極の構造相転移解析

3.8

結果およぴ考察

低温における相転移解析(中性子回折によ

るオペランド構造解析)

今回開発した低温制御治具を図2に示す.この

低温制御治具化より,低温から室温までの温度制御

が可能となった

21

37

3.6

34

33

10060200 8040

(→ Li脱離)スライス数

図3 U脱離過程での中性子回折パターン
(RT O.05C)

充放電曲線から求めたdQ/d>曲線を図4に示

す. sta8e 2以降において, RT と 0゜Cにおける相
転移に違いがあることが示唆された.また, dQ/

d>と合わせた充放電時の叩の伽d0構造解析が可能

であることが確認できた

3.2

0.00

中性子回折パターンのピーク分離を行った結果

の一例を,図5 に示す.ショルダー・ピークが含

まれた多相で示される中性子回折パターンについて

も,良好にピーク分離できた

0.20 030 0.40 0500.10

セル電圧(V)

U脱離過程におけるdQ/dV曲線

●巴●
0.60

図2 開発した中性子回折用温度制御治具

RTにおける,グラファイト負極の放電時(L帽兇

離過程)の中性子回折結果を図3に示す. Li脱離

過程で, LiC6 (d 値:3.7A 付近)から LiC12 (d 値

3.5A付近)を経て, C (d 値:3.35A付近)へ変

化する様子が明瞭に確認でき,グラファイトの相転

移(ステージ構造変化)を明確に確認できた

20,000

特

図4

5.000

^0゜C O.05C脱離

^RTO.05C脱離

0
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1.O×10

8.O×100

6.O×100

4.O×100

2.O×100

3.5 4.0

d値(A)

図5 中性子回折パターンのピーク分離(一伊D

Li脱離過程において SOC (旦tate 旦f 旦har8e)
5%毎の中陛子回折パターンのピーク分離を行い,
ピーク面積率を用いて相の共存状態を調べた結果
を,図6,71こ示す.RTにおいては,単一相でステー

ジ構造が移行するのに対して,0゜Cにおいては多相
でのステージ構造移行が生じることが分かった

上記の結果より,温度の違いによる相転移状態に

ついて,本装置構成にて叩の肌伽構造解析を行え
ることが確認できた

0.0

実測値

計算値
.ー,

Sta目e 2
.

.
.

◆

.. sta8el

6

3.0

5

0

8.0 8.2 8.4 8.6 8.8

2θ(゜)

U脱離過程での放射光回折パターン(RT02C)図9

フ.4 フ.6

以上から,低温では放電時(U脱離過程)におい
て多相での構造相転移が生じ,この現隷が低温での
電池性能に影響を及ぽすことが推定できた

3.2 低温及ぴ高レート放電における相転移解析
(放射光回折によるオペランド構造角琳用

今回開発した低温制御治具を図8に示す.この

低温制御治具により,低温から室温までの温度制御
が可能となった

.
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.
.

.

フ.8
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<SOC(%)>

図6 Li脱離過程での相共存状態(RTO.05C)

,r、

図8 開発した放射光回折用温度制御治具

RT における,0.2C におけるグラファイト負極

の放電時ω脱離過程)の放射光回折結果を図9

に示す. L岨兇離過程で, LiC6 (2 θ:フ.フ゜付近)

から[iC12 (8.1゜付近)を経て, C (8.5゜付近)
へ変化する様子が明瞭に確認でき,グラファイトの
相転移を明確に確認できた
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図7 U脱離過程での相共存状態(0て 0.05C)
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Li脱離過程において, SOC 5%毎の放射光回折

バターンについて,中性子回折の解析時と同様に

ピーク分離を行い,ピーク面積率を用いて相の共存

状態を調べた結果を,図 10,11 は示す、放電レー

トを0.2C とした場合1こおいても, RT においては

単一相でステージ構造が移行するのに対して,0゜C

においては多相でのステージ構造移行が生じること

が分かった

■ S始8e 2 ■ 5ta8e 3 旦 5ta三e 4 to H唱her stage

放射光・中性子による蓄電池炭素負極の構造相転移解析

2824

100 90 80 70 60 50 40 30 20 10 0
595 85 75 65 55 45 35 25 15

<SOC(96)>

図 10 U脱離過程での相共存状態(RT02C)
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Li脱離過程での放射光回折パターン(RT IC)

Sta8e2

8.0 8,2 8.4フ.8

2θ(゜)

図 13 放射光回折パターンのピーク分離(一伊D

RTの ICでの L明兇離過程において,これまでと

同様に, SOC 5%毎の放射光回折パターンのピー

ク分離を行い,ピーク面積率を用いて相の共存状態

を調べた結果を,図 14 に示す.0.2C においては,

ほぽ単一相でステージ構造が移行するのに対して,

ICにおいては多相でのステージ構造移行が生じる

ことが分かった

上記の結果より,充放電レートや温度の違いによ

る相転移状見引こついて,本装置構成恒てOPぴ飢do

構造解析を行えることが確認できた

放射光回折パターンのピーク分離を行った結果の

一例を,図 13 に示す.検出器の露光時問を 0.5S

(1C における検出時間)として分析を行い,ショ

ルダー・ピークが含まれた多相で示される放射光回

折パターンにおいても,良好忙ピーク分離できた

<SOC(96)>

図 11 U脱離過程での相共存状態(0て 02C)

RTの ICにおけるグラファイト負極の放電時

(U脱離過程)の放射光回折結果を,図 12に示す

LiC12 (2 θ:8.1゜付近)の挙動1こ関し,0.2C と

ICの違いが示唆された
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図 14 U脱離過程での相共存状態(RT IC)

以上から,低温およぴ高レートでは,放電時山

脱離過程)において多相でのステージ構造移行が生

じ,この現象が低温および高レートでの電池性能に

影響を及ぽすことが推定できた

33 力ーボン構造の定量化と電池性能との関係

(X線回折による結晶子サイズ分布の解析)

FP法を用いて,カーボンの結晶子サイズ(およ

ぴその分布)の解析を行った. XRDパターンから,

FP法を用いて結晶子サイズ分布の解析を行った結

果の一例を,図 15 に示す.実測値と計算値との差

異価美差)が少なく,良好な計算結果を得た.この

計算時における結晶子サイズ分布の解析結果を,図

16に示す.グラファイトの各々の面について,結

晶子サイズ分布を良好に解析できた
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図 16

50 100 200150

結晶子サイズ(A)

グラファイトの結晶子サイズ分布

さらに,グラファイトの a02)の結晶子サイズ

分布と,電池の低温特性との関係を調べた結果を,

図 17 {こ示す.0゜C O.5C 充電後の 0゜C O.5C のフ

ルセルでの放電容量(正極活物質重量恒対する比

容量)を,低温特性として示した.グラファイト

の a02)の結晶子サイズ(およぴその分布)が小

さくなるほど,低温特性が向上することが示唆され

た.また,グラファイトの(102)の結晶子サイズ

分布と,電池の高ンート充放電1寺性との関係につ

いても,同様の結果が得られた.グラファイトの

(102)の結晶子サイズ分布は, Li拡散経路を考慮

する Li拡散性を表していると考えられる
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図17 結晶子サイズ(分布)と電池低温性能の関係
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上記の結果より,カーボン(グラファイト)の結

晶子サイズ(およぴその分布)を解析することで,

電池の低温特性や,高レート充放電特性を類推でき

る可能性があると考えられる
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3.4 力ーボン構造絲吉晶性)の違いによる充放

電時の相転移への影響の解析

結晶性の高い試料Aと結晶性の低い試料Bを用

いて,充放電時の相転移の差異を調べた.充放電曲

線から求めたLi脱離過程でのdQ/d>曲線を,図

18 に示す. sta8e 2以降において,結晶性絲吉晶
子サイズ)の異なる試料間にて,相転移に違いがあ

ることが示唆された
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0.10 030020

セル電圧(V)

U脱離過程におけるdQ/dV曲線

さらに,結晶性の高い試料Aと結晶性の低い

試料Bを用いて,放射光回折はより相転移状態を

解析した結果を,図 19,20 に示す.ここでは,

Sta8e 3 へ移行する過程を詳細に解析した. sta8e
3へ移行する際の構造が,結晶性嫌吉晶子サイズ)

の違いにより異なることが分かった.図 19に示さ

れるように,結晶性の高い試料Aはショルダー

ピークが見られ,多相にてSta8e 3へ移行するの
恒対して,結晶性の低い試料B はSta8e 3への移
行過程においてショルダー・ピークカ陌寉認できず,

ほぽ単一相にて相転移が生じることが分かった

4 結論

(1)放射光回折およぴ中性子回折による,蓄電

池におけるdQ/d>解析も含めた低温での叩a伽do

構造解析(-10゜Cから 50゜Cまで制御可)を可能に

した

(2)低温は室温に比べ,高レートは低レートは

比べ,多相での移行が生じやすいことか分かった

(3)カーポン(グラファイト)の結晶性が,低

温特陛や高レート放電特性に影響することを明らか

にした

④力ーポン(グラファイト)の結晶性が異な

ると,充放電時の相転移が異なり,この現隷が,低

温や高率充放電特性に影響を及ぽすと考えられる電

池反応メカニズムを明らかにし,新規材料の開発指

針を取得した

今後は,得られた開発指針を基に次期蓄電池材料

の開発を目指す

最後に,本研究は国立研究開発法人新エネル

ギー・産業技術総合開発機構(NEDO)の「革新

型蓄電池実用化促進基盤技術開発(RISING2)」に

おいて得られた成果であり,関係各位の皆様に深く

感謝する
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Sta宮e3移行過程におけるX線回折
パターン(試料B,結晶子サイズ:小)

以上の結果から,カーポン(グラファイト)の結

晶性を低くする佐吉晶子サイズを小さくする)こと

で,エッジ面の面積や格子欠陥の増大により,層間

移動等が容易となり, U拡散性が向上し,単一相で

の移行が容易となると推定する
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硫化物全固体電池におけるLiFep04正極の自己形成界面
Self・Formin81nterface of LiFep04 Cathode in sulfide AⅡ・solid・state Ba廿ery

★2
大崎真由子、.今野学 古賀央1子沌

Manabu lmano Hideyukl K08aMayuko osaki

中西真二叩小谷幸成叩 射場英紀黙

Shinji Nakanishi HidekilbaYukinari Kotanl

要旨

全固体電池は,従来のりチウムイオン電池では超えられなかった,高いエネルギー密度を有する次世代

蓄電池として期待されている.高エネルギー密度化するためには,正極の材料設計が重要であるが,硫化

物全固体電池においては,正極活物質と固体電解質の界面で副反応を起こし,抵抗層を形成し易く,一般

的には酸化物等のバッファ層をコートした活物質材料が用いられてきた,本研究では,従来のりチウムイ

オン電池で既に実用化されているりン酸鉄りチウム(UFep04)を全固体電池に適応した結果, LiFep04
活物質と硫化物電解質の界面に,安定で低抵抗な異相を自己形成される新しい現豫を発見した.コート層

がなくても, UFep04活物質の理論容量を示すことができる全固体電池の実現に成功した

Abstrad

AⅡ・soud・state baせeries (ASSBS)引e re8引ded as a prornisin8 next・8eneration stora宮e battery vvith
a hi号h ener8y density that cannot be surpassed by conventiona{枇hium・ion batteries. cathode
material design i5 an important fador in achievin目 a hi8h ener8y density. since resistance layers form
due to side reactions at the interface betvveen the cathode adive material and soud electrdyte in
Sulfide ASSBS, the active materia[s adopted in these batterleS 引e 8enera{[y coated with a bU什er layer
Comprisin8 an oxide or the uke. This research appned lithium iron phosphate (LiFep04), vvhich is
a[ready adopted in conventiona[ uth山m・ion batteries, to an ASSB. A nevv phenomenon vvas discovered
in which a stab[e and [OW・resistance pbase setf・formed at the interface betvveen the LiFep04 adive
material and sulfide sond eledrolyte. As a resU比, an ASSB that exhibit5 the theoretica[ capacity of the
LiFep04 adlve materialvvas successfUⅡy achieved without a coatin81ayer

キーワード電気自動車,りチウム電池,全固体電池,りン酸鉄りチウム(UFep04),硫化物固体電解質,
正極,固体界面,異相界面,コートレス,界面反応,自己形成,被膜

冨三

はじめに

背景1.1

近年,自動車産業を取り巻く環境は,1T企業・

家電メーカーの参入や発展途上国の急速な経済成長

等から激変し,新しいモビリティ社会の実現が迫ら

れている.自動車の電動化は,もはや不可避の流れ

になっており,電池開発の競争は年々激化の一途を

辿っている,ハイブリッド自動車よりも多くの電池

を搭載する電気自動車は,安全かつ,より低価格で

高エネルギー密度な電池が求められる

次世代型蓄電池のひとつである全固体りチウム電

池は,高い設計自由度と優れた安全性を有し,従来

のりチウムイオン電池に続く高エネルギー密度電池

として,実用化の期待が強まっている.なかでも,

町先進技術開発カンパニー先端材料技術部
"パワートレーンカンパニー電池材料技術

硫化物固体電解質を用いた全固体電池は,硫化物圖

体電解質が電解液並みの高いイオン伝導度と成形の

し易さから,注目されている

TOYOTA Technical Revievv v01.65 AU目.2019

1.2 硫化物全固体電池の正極の課題

硫化物全固体電池では,遷移金属酸化物の正極活

物質が,硫化物固体電解質との界面において遷移金

属と硫黄元素の相互拡散を起こし,充放電を繰り返

すほど電池1寺陛が悪くなることが知られている御

そのため,正極活物質表面{こLi2Si03 や UNb05等

の酸化物を薄くコートして,相互拡散を抑制するの

が一般的である御②

リン酸鉄りチウム(いFep04)は, P04 四面体

のポリアニオンを有することから,結晶構造の安定

性が高く,高エネルギー密度で,かつ耐久陛・安全

性1こ優れるため, Liイオン液系電池において実用化
(3)されている正極活物質のひとつである しかし,研究部
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LiFep04の全固体電池への適用例は極めて少な

く④, UFep04正極の理論容量を動かすことでさ

え実現できていなかった. LiFep04の電子伝導性

は,一般的な遷移金属酸化物の活物質よりも低いゆ

えに,微小な粒子に力ーボンで表画被覆して使用す

ることが望ましく,全固体電池へ適応するには,ナ

ノレベルで均一に酸化物をコートする方法や,電解

質との複合化が課題であったためである

LiFep04微粒子に酸化物をナノレベルで均一に

ニートすることは難しいため,本研究では,電気化

学的に界面構造を制御して,低抵抗な界面を生成さ

せることを試みた.さらに,界面の状態をいくつか

の分析やモデル電極を用いて詳細に解析し,そのメ

カニズム解明にアプローチした

2 実験方法

た. Li4Ti5012 が,安定に 1.5 > VS. U/1_i十で動作

する範囲を利用するため,正負極モル比を2.4と

した.正極合剤層と, Li2S・P2S5・Li1系固体電解質の

セパレータ層,対極層の三層構造を有する圧粉体の

ペンットを,40O MP3のプンスで作製した

この電池を, C/10 (電流密度 0.40 mAcm、2),

測定温度60゜Cの条件で定電流充放電測定を行った

充電のカットオフ電圧は 2,5 >(4.1 > VS. U/しけ)

で固定,放電では 0.7 >,0.5 >,0 >の 3種類の

カットオフ電圧で設定し,各々の電池を評価した

LiFep04粉末の合成2.1

まず,サブμmのUFep04粒子を一般的な水熱

法で合成した⑤. Lic[, H3P04, Fes04・ H20 の

前駆体と Na2S03の還元剤を水は溶解させ,水熱

容器は設置, N2ガスを封入した密封状態を保ちな

がら,200゜Cで24時間加熱し,反応させた.得

られたL千ep04沈殿物は,ボールミルで再ぴ水と

ポリエチレングリヨールの混合溶液に分散させ,

180゜Cの雰囲気下にスプレードライすることで,

カーポンの前駆体に覆われた造粒体となった,その

後,750゜Cで 1時間焼成し,数nm の薄い力ーポ

ンに被覆された約 10μmの二次粒子を得た

この状態で全固体電池に適用すると,固体電解質

との接触界面が充分に確保できないため,ジェット

ミルで二次粒子を平均0.9μmの粒子径になるまで

解砕した.これはより,固体電解質と一次粒子ンベ

ルで混合し易くなり,かつ力ーポンは表面の一部の

み被覆された状態となった

3 結果と考察

電気化学特性3.1

LiFep04 / Li4Ti5012 硫化物固体電池に,放電

カットオフ電圧の異なる充放電サイクルを行った比

容量の変化を図 1 に示す. LiFep04 は酸化物コー

トがされていないにも関わらず,カットオフ電圧を

0 >(1.6 > VS. Li/Li十)まで下げて放電したものは,

数サイクルの充放電で放電容量が上昇し, UFep04

の理論値絲勺170 mAh/8)まで到達する現象が観
察された.一方,0.7 >(2.3 > VS. U/U+)でカッ

トオフした場合は,充放電サイクルで容量が下がる

一方であり,0.5 >(2.1 > VS. U/U十)では一度大

きく下がった後,少しずつ増加していく傾向であっ

た

電池セルの作製と電気化学測定22

正極に用いる硫化物固体電解質は, LiFep04粒

子サイズに合わせて微粒化した Li2S・P2S5・U1系非

晶質固体電解質⑥(σ i。,= 3.o ms/cm)を用い
た. LiFep04と, Li2S・P2S5・Li1系圖体電解質,導

電助剤として,カーボンファイバー状の>GCF

(カーボンナノファイバー)を体積比 10:10:1

で混合し,正極合剤とした.対極にはチタン酸リ

チウム(Li4Ti5012)を用い⑦,同じ固体電解質,

>GCF を 30:20:1 の体積比で混合し,調製し

放電電圧のカットオフが0>の充放電曲線を図

2 に示す.最初の 1,2サイクルでは分極が大き

<,特に,放電では LiFep04の理論電位 B.4 >

VS, Li/Li-)と大きく異なる 2.6 > VS.[i/1_i一付近に

放電プラトーが出現した.その後,3,4サイクル

と充放電を重ねると,放電電圧と容量が同時に上昇

し,分極は小さくなった
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図 2 LiFep04 / Li4Ti5012 電池の充放電曲線

次に,最初の数サイクルの充放電で分極が大きく

変化していることから,電気抵抗を調べることにし

た.セパレータ層にLiA[参照極を設置し,放電カッ

トオフ0 >の充放電サイクル過程において,正極

とUA[参照極問の交流インピーダンスを測定した

結果を,図3に示す.正極活物質/電解質界面の

電荷移動反応による抵抗・キャパシタンスが,最初

の2,3サイクルで増大し,その後,4サイクルか

ら 100サイクルまで抵抗が下がり続けていた.こ

の挙動は,過去の文献では見つけられない新しい現

象であった

0

3rd
4th

硫化物全固体電池におけるLiFep04正極の自己形成界面

4.1

化する化学現隷を調べるため,正極合剤の断面を

STEM・EDS UEOLJEM・ARM20OF,加速電圧

20ok>)で観察ならぴに元素分析を行った.放

電カットオフ 0 >で,2サイクル充放電した正極

の分析結果を,図4に示す.左上のHAADF像で

は, LiFep04粒子と硫化物固体電解質の界面で,

LiFep04粒子(a)の外側に,重元素の存在を意味

する高輝度な部分(b)が存在していた.その内側

恒は,逆に比較的低輝度な層も観察された.高輝度

部分の元素分析からは, Fe とSが強く検出され,

LiFep04粒子から Feが固体電解質中値拡散してい

ることが示唆された.この高輝度部分の電子線回

折バターンを取得すると,実空間で2.67 A (赤),

2.16 人(青),177 人俳剥に相当する回折点が現れ,

Fes (六方晶)やFeS2 (立方晶)の回折面に対応

した(図4左下).これにより,充放電の初期サイ

クルで,界面に硫化鉄が形成されていることが解っ

た.これは,界面近傍でLiFep04 と固体電解質が

化学反応していることを意味する.硫化鉄のイオン

伝導性(σ四,< 10-7 ms/cm)は低いことから,

この反応生成物の硫化鉄が正極活物質/電解質界面

の抵抗に影響したと考えられる

2.6

1.6

450

400

350

300

250

200

150

N I00

50

0

80

60

40

20

0

X

X

X

X

0

0 50 100 150 200 250 300 350 400 450

Z'(ohmcm2)

図3 LiFep04正極と参照極間のナイキスト
プロット(SOC40,1 M ・10 mHZ)

32 正極活物質/固体電解質界面の状態解析

放電カットオフ0 >で充放電した正極活物質

/固体電解質の界面抵抗が,サイクルで大きく変
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(a)LiFep0 粒子の中心
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S

図4 充放電2サイクル後のLiFep04正極断面と
元素分析(siはF旧グリッド由来)

同様に,充放電サイクルを20回行った後の正極

断面HAADF・STEM像を,図5 に示す.図4の 2

サイクル後に観察された高輝度部分(硫化鉄)は,

ほぽ消失していた.これにより,4サイクル以降に

正極活物質/電解質界面の抵抗が低下したのは,硫

化鉄が放電電圧を0>まで引っ張ることで何らか

の反応が起き,変化した可能性がある

Fe

10

Ener8y

3分

(kev)

S

Fe

S・h

0

20

atm.9'

Fe:26.1

0:28.2

P:87

S:37.0

5

e

10

Ener目y
15

(kev)
20

(
゛
ニ
＼
ニ
.
山
>
>
)
ミ
太
入
小
美

M

3げ
ー
ー
ヤ
.
 
E
 
.
ー
ー
,
ー
ー
ー
ー

5

2

一
二

山
一
仁
コ
0
U

へ
d
山
一
↑
寸
二
ゞ
>
)
出
冊
共
冊

随

Ⅵ
一
仁
コ
0
U

備

'

00

'
'

X

X

X

X

'
0 0

(
N
E
U
 
E
I
0
)



閏

図5 充放電20サイクル後のLiFep04正極断面

次に,図5の20サイクル後と充放電前について,

LiFep04/硫化物固体電解質界面の構造を詳細に

調べた.各々の界面を高倍率で観察したBF・STEM

像, EDS元素分析結果を,図6に示す.充放電前

の初期状態と比較して,20サイクル後の LiFep04

粒子と固体電解質の界面に,厚さ数~10nmの異

相が形成されていた.この異相は主に非晶質であり,

EDS による局所元素分析から, LiFep04粒子内部

よりも Fe濃度が低く, P と 0, Sを含有する組成

であった.初期サイクルでUFep04粒子表面から

Feが固体電解質中へと拡散した際に, Feが抜けた

表画層が安定化した状態で残った相であると考えら

れる

33 薄膜によるモデル界面の解析

放電カットオフ0>で硫化鉄が消失するメカ

ニズム,ならぴに形成された非晶質の界面異相を

化学的に同定するため, LiFep04薄膜を使った

硫化物固体電池を作製し,検証することにした

LiFep04薄膜は, pt箔上1こスパッタ堆積法で作製

した 50o nm厚さのものを 600゜C還元焼成し, X

線回析(XRD)で結晶構造を確認した後,使用した

UFep04薄膜を正極とし,セパンータ層に U2S・

P2S5・Li1系非晶質固体電解質,対極には U・1n を用
いた

まず, LiFep04薄膜と対極 lnLiを用いた電池で,

サイクリックボルタンメントリーを測定した(図

フ).定電流測定と同様,最初のサイクルの還元側掃

引で,ボテンシャル 2.4 > VS. U/Li十付近にピーク

か'出現し,その後のサイクルで電位が上昇した(図

7 ①).このピークは,図 2の定電流測定で 1,2

サイクル目に出現した,2.6VS. Uんi十あたりの放電

プラトーに対応すると考えられる'また,このピー

クとは別に, 1.85 > VS. Uハ_i+付近に小さなピーク

が出現し,サイクルを重ねると,ピーク位置は殆ど

変化しないが,徐々に小さくなった(図7 ②).図

1 に示した充放電サイクル特性では,0.5 >(2.1

> VS.Li/U十)以下のカットオフ電圧の場合にサイ

クルによる容量増加が起きていることから,この

1.85 > VS.LVLi十付近のピークに由来する還元反応

が,抵抗層である硫化鉄を分解したと考えられる
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図6 LiFep04ノ硫化物固体電解質界面
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硫化鉄は電極材料として使用され, Liイオンと

反応することが知られている.過去の文献1こよる

と,式(1)(2)で示される Liイオン挿入反応に

加え,より低い電位では,式 B)(4)に示すよ
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うなコンバージョン反応が起きると報告されてい

る⑧⑨.Liイオンが挿入される反応は可逆であるが,

コンバージョン反応は硫化鉄が分解するため,不可

逆である.このことから, 1.85 > VS. Li/1_i+付近

のピークはヨンバージョンに近い反応が起きて,抵

抗層となっていた硫化鉄が分解したと推測される

Fes + 2Lr + 2e → Li,Fes,
、(2.3 V VS. LVLr)

FeS 十 S + 2Lr+ 2e → Lifes
(1.フ~2.1 V ゞS. LVLiウ

Liles +2Lr+ 2e → Fe + 2Lis
(1.6 V Ⅶ. LVLiり

Fes + 2Li-+ 2e → Fe + 2S 十 Lis
(1.75 V W. LVLi、)

(ref)固体電解質
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次恒, UFep04薄膜/硫化物固体電解質界面の

X線吸収分光測定(XAS)を行った.圧粉電池と同

様,0.1C相当の電流密度0.8 μAcm、2 で定電流の
充放電(1.6 -4.1 > VS. U/Li+)を行った後,正極

薄膜をセパンータから剥がし,正極薄膜/固体電解

質の界面異相を分析した.検出器には,表面敏感な

TEY (Tota[ e[edron yie[d)を使用した
正極側界面におけるりン(P)のL吸収端と硫黄⑤

のK吸収端のX線吸収微細構造(XANES)スペク

トルを,図 8 に示す. P の L 吸収端では,40cyc
後に a/C ピーク比が0.55 から 0.95 に増大してお

り,これは,結晶構造中で,りン酸の Pを中心と

したP04四面体が隣のP04四面体と0を介した,

架橋構造が増えること,つまり,ピロリン酸やメタ

リン酸等の酸素量が少ない組成に変化したことを

意味している(10),一方, S の K 吸収端からは,40

サイクル後にS03、イオンに由来する 2478e>と,

S042、に対応する 2482 e>ピークが強く現れた

これにより,界面異相の組成は, XU20・(100・X)

P205・Li2Soy(X S 67, y = 3 ~ 4)の化学式で表さ
れる非晶質であることが示唆された.この異相には,

Feがあまり含まれていないことに加えて,硫黄が

高酸化状態で硫酸として界面に存在していることか

ら安定で, UFep04と硫化物電解質の化学反応を

抑制する役割を担っているものと考えられる

また, Li20・P205系の非晶質は U イオン伝導

性を有し,さらに, Li2S03 や Li2S04 を混合する

と,イオン伝導度が向上することが報告されてい
(11) したがって,サイクルを追うごとに抵抗がる

低減するのは,硫化鉄が消失することに加え,残さ

れた界面異相のLiイオン伝導性が向上したことに

も由来していると考えられる

硫化物全固体電池におけるLiFep04正極の自己形成界面

2490

放電では,この硫化鉄自体がLiFep04よりも低

いポテンシャルでUイオンと反応するので,固体

電解質中を伝導してきたUイオンは,硫化鉄の放

電電位で挿入される.さらに電圧を下げると,1.85

> VS. Li/Li+付近で,抵抗層となる硫化鉄が還元分

解される.サイクルを繰り返していくと,分解し

たFeイオンは固体電解質中に拡散し,これはとも

なって,電圧はLiFep04の電位まで上昇する

界面には, Fe が抜けた XLi20・(100・X)P205・

U2Soy (X S 67, y = 3 ~ 4)で表される数~ 10
nmの異相かliFep04粒子の表面に形成される

(A)

31
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LiFep04薄膜界面のXANESスペクトル図8
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155

1サイクル後

LiFep04正極界面の反応機構まとめ3.4

以上の結果をまとめると,図9の模式図に示す

ような現象が起きていると考えられる.最初の数サ

イクルでは,充電中に, LiFep04粒子表面から Fe

イオンが固体電解質側に引き寄せられ, LiFep04

/硫化物固体電解質界面で式⑤恒示すような化

学反応を起こして,硫化鉄の抵抗層を形成する

LiFepo + LiJS゛ー(5B)Li、ー(5B)e
→(1/2)Li円ρけ a/6)Liso、+(2B)Fes

(5)十 aB)Fes。十 a/2)PS.
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この界面異相は安定で,Liイオン伝導性があるため,

これ以上のUFep04と硫化物固体電解質の化学反

応を抑制する.この反応は,層状酸化物の正極等で

は起きないものであり, UFep04をはじめとする

ポリアニオン特有であると考えられる

二参"質と反応' Feレス層

固体電解質

初期充重

初其

・働・儲
硫化鉄のポテンシャル 硫化鉄が分解
でUが挿入

4せイ21^降

U O・P O ・U SO

、.ー..Feが電解質
に拡散

^

> 1.O V

化が加速するものと期待している

界面に硫化鉄と
Feレス層を形成
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として残る

むすぴ

LiFep04正極活物質を硫化物固体電池に適用検

討し,充放電制御で低抵抗なLiFep04/硫化物電

解質界面が形成される現象を発見した.その界面を

詳細忙調べると, Liイオン伝導を有する安定な異相

を自己形成しており,微小粒子であっても酸化物

コートレスで低抵抗な正極界面を作ることを示し

た.さらに,この自己形成機能を利用すれぱ,充放

電の活物質の膨張収縮によってコート層が割れる劣

化が生じても,異相を自己再形成するため,耐久性

を保持できる効果も期待される

本研究は,オリビン正極を用いた硫化物全固体

電池として,はじめて理論容量で良好な電池特性を

示す実施例となった. LiFep04の正極は,耐久性・

安全の観点からも信頼性が高く,全固体電池の実用

小谷幸成
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リチウムイオン電池の異物内部短絡試験手法開発

Development of Test Methodo{08y for lntemal short・circuits caused by Forei8n Matter
in Lithium・10n Batteries

金子哲也、.石原裕也幻宮澤健作州演崎真一州
Shlnlchi Hamasaki Kensaku MiyazavvaYuya lshihara Tetsuya Kaneko

要旨

電動車両用りチウムイオン電池の,内部短絡を想定した際の安全性試験方法について紹介する

リチウムイオン電池は,電池内部で万が一異物{こよる短絡が発生した際の状況を適切に試験できるかが

非常に重要である.これまでの内部短絡試験方法は,電池を解体した上で,微小金属片を電池内部へ組み

込み,それを加圧して内部短絡させていたため,高度な専門知識と技術が無けれぱ実施できない試験で

あった.そこで,電池の外部から機械的な方法で電池内部に微小な短絡を生じさせ,電池の解体などから

解放される簡便な手法を見出した.現在,この手法を世界標準に組み込むよう,活動を進めている.

Abstrad

This article descrlbes a safety test methodo[08y that assumes the occurrence of an intema[ short・
Circuit in a uthium・ion battery insta[1ed in an eledrified vehide. For 11thium・ion baせeries, the abiuty
to properly test states arisin号 frorn short・circuit5 号enerated by fore喰n matter inside the battery is
extreme[y irnportant. 1n previous intema[ short・circuit test methods, the ba廿ery vvas disassernbled,
minute meta[ partic[es inserted inside the battery, and pressure applied t08enerate an internal short・
Circuit. This test could not be carried out Ⅷthout a high level of specia{ist know[ed8e and techno[ogy
Therefore, a simp[er method010号y vvas deve[oped that generates sma[[ short circuits inside the battery
by an extemal mechanica[ means, thereby e[iminatin8 the need to disassembte the batじery. E什orts are
Current[y under vvay to inc0甲orate this methodoL0語y int08toba[ standards

キーワード電動車,りチウムイオン電池,内部短絡試験,正C

33

はじめに

自動車産業は,100年に一度と言われる大変革

の時代忙直面しておレノ,急ピッチで車両の電動化や

運転の自動化が進められている.一方で,環境の観

点からも車両の電動化への期待が高まっており,ト

ヨタとしても「トヨタ環境チャレンジ2050」と

いう取り組みの中で,畔斤車C02ゼロチャレンジ」

として, C02排出量の削減を図っている.図 1 は,

車両電動化のマイルストーンを示しており,電動車

=三

HV
PH

特

ハイブリット車
ラグイ

電気自動車

燃料亀池自動車FC

=三

イブリ

エンジン車

両を拡大し,新車から排出される走行時のC02排

出量を,2050年時点で,2010年比90%の削減

を目指している

図2 は,トヨタのハイブリッド車(以下 H>)の

販売量と, C02削減量を示している.同クラス

のガソリン車と比較した場合,これまでは累計で

フ,700万トン相当のC02抑制を実現できており,

今後も,畔斤車C02ゼロチャレンジ1 で掲げた目

標を達成すべく,電動車両の拡大を進めていく計画

である山

ト車

劃バワートレーンカンパニー電池材料技術・研究部
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図1 車両電動化のマイルストーン
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2 電動車両用のりチウムイオン電池

トヨタは, 1990年代に初代プリウスを製品化し

て以降,ニッケル水素電池を搭載したH>を主流と

してきた.近年は,王ネルギー密度の高いりチウム

イオン電池を搭載したH>や,プラグイン・ハイブ

リッド車(以下 PH>)も展開している

リチウムイオン電池を搭載したH>としては,

2011年のプリウスαをはじめ,2015年の 4代目

プリウスなどを製品化してきている.また, PH>

としては,2012年の初代プリウス PH>およぴ,

2017年の 2代目プリウス PH>がある.表 1 およ

ぴ,表2 に, H>, PH>へ搭載したりチウムイオン

電池の諸元を示している. H>用のりチウムイオン

電池は,電池の出力密度を向上させており,これ

によって,車両の燃費向上に貢献している.また,

PH>用のりチウムイオン電池は,電池容量を高め,

車両のE>走行距離増加に繋げている

を有するだけでは電池を世の中に出すことはできな

い.電池は,所定の体積の中にエネルギーを蓄えた

ものであるが故に,良好な電気特性を有するだけで

なく,どこまで電池の安全性や信束動生を確保できる

かが,世の中へ製品を提供する際の重要な要素とな

る.そこで,次章では,りチウムイオン電池の安全

設計化ついて述べる

表I HV用りチウムイオン電池諸元

車両

容量(Ah)

出力密度

(W/k8)

重量信)

寸法(mm)

プリウスα

3

5.0

2,950

1 1 1

リチウムイオン電池の安全設計

一般的に,りチウムイオン電池は,単電池を組

み合わせた電池パックとして用いられている.電池

バックには,電池の電圧や温度などの制御ユニット

力快且み込まれている.よって,電池の安全に関して

は,単電池の設計,電池制御設計,バック設計の3

段構成で設計できる.この構成に基づいたりチウム

イオン電池の安全設計を,表3に示す

電池外観

245
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1加1 /

4代目プリウス

14.1

(h)
(T)

3,6

3,920

表2 PHV用りチウムイオン電池諸元

137 (VV) X
X 633

車両

容量(Ah)

204

重量(8)

杉元ミ1暫,セ多ゞt-y ',、 X、

Y 4JユιJ、,,,丸ル Y,七、,望'一ι

'<,',ノ,41へ,ノ,

寸法(mm)

133 (T)
(h)

初代プリウスPHV

表3 リチウムイオン電池の安全設計

148 (W) X

X 91

過充電

電池外観
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短絡

リチウムイオン電池の,出力やエネルギー密度と

いった電気的な性能向上は,電池材料自体の改良を

はじめ,材料の高充填化の王法開発など,さまざま

な改善を積み上げた結果であるが,十分な電気特性

26.5 (丁)

(h)

2代目プリウスPHV

Current

Interrupt
Device (CID)
による電流遮断

衝突

電池制御設計

多重検知による保護
・各セル電圧監視
・ブロック電圧監視
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26.5 (T)
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車両上で起こり得る安全性に関する代表的な項目

として,過充電,外部短絡,衝突,異物による内部

短絡がある

まず,過充電に対しては,単電池の設計として,

電池内部の温度が上昇した際に,電池の正極と負極

を隔離しているポリオンフィン製セパレータが溶融

して,電池内部の電流を遮断するシャットダウン機

構がある.加えて,電池内部の圧力が上昇した際に

電流を遮断する, current lnterrupt Device (以
下 CID)も組み込んでいる.また,電池制御設計

としては,各セル電圧監視などによる多重検知に

よって,過充電を抑制している

外部短絡に関しては,過充電と同様な単電池の

設計に加え,パック設計として,ヒューズを組み込

み,大電流が流れ続けることを防いでいる

パック設計

ヒユーズによる
過電流保護

電池制御設計,
パック設計による対応不可

強度アップ
搭載位置

X
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車両の衝突による電池への荷重入力については,

パック設計として,電池パックの強度アップや,衝

突時に荷重が入りにくい位置へ搭載することによっ

て対策している

異物による内部短絡に対しては,単電池の設計と

して,正極と負極の間に Heat Resistance Layer
(以下 HRD という層を設け,電池内部で短絡が起

きた際の発熱を抑え,熱暴走のりスクを低減してい

る.また,電池内への異物混入に関しては,電池の

製造工程内における異物管理を徹底し,出荷検査の

段階で異物が混入した電池を検出できるような仕組

みにしている.しかしながち,異物による内音除豆絡

は,これまでに述べた過充電などと異なり,電池制

御設計やパック設計で保護ができない.そのため,

単電池の設計段階において異物が混入した場合の安

全性を適切に見極めることが非常に重要である.次

章では,電池内部化異物が入った場合の安全性試験

方法について説明する

FISC試験は,異物による内部短絡を模擬する手

法として非常に有効な試験方法だが,試験を行う値

は,電池の解体や微小金属片の取り扱いなど,高度

な専門知識と技術が無けれぱ実施できない手法で

あった.そこで,世界各国からブラントロッド,プ

ラントネイル,セラミックネイル試験(以下代替

案)などの代替手法が提案されている(図4)

リチウムイオン電池の異物内部短絡試験手法開発

4 現状の異物内部短絡試験方法

異物による内部短絡の試験手法としては,国際

電気標準会議(1nternationat Etectrotechnica[

Commission:以下 IEC)で定める IEC62660-3 に,

強制異物内部短絡試験(Forced lntema[ short

Circuit :以下 FISC)がある.その手順を以下に示

す.まず,電池内部の電極体を電池の外装ケースか

ら取り出し,微小金属片を電極体内へ挿入する.そ

の後,電極体を外装ケースへ戻し,外部から荷重を

かけることで強制的に内部短絡をさせ,その際の電

池の安全性を確認する(図3)

批迦↓
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正極端子

^

V

電圧計

ブラント
ロッド

.

負極端子

代替案は,電池の外部から試験治具を用いて荷重

をかけ,局所的に短絡を生じさせる手法であり,電

池を解体する必要がない簡便な手法である

しかしなかち,電池内部に数十層ある正極と負極

の 1層分だけ短絡する FISC試験に対し,代替案の

場合は,複数層が短絡してしまう.つまり,電池内

部へ異物が混入した場合を想定し,1層短絡時の状

態を模擬したFISC試験に対し,代替案はかい離し

た試験となっていた.さらに, PH>や E>で用い

るような高容量の電池においては,短絡層数が増加

する傾向が見られた(図5)
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図5 電池容量と短絡層数

代替案にて複数層短絡してしまう理由は,次の

ように考えている.代替案の場合,電池の外部から

試験治具を押し込み続け,電池電圧が一定の値に低

下した時点で試験を終了する.その際,短絡した瞬

間から電池電圧の低下が起きるまでに時問差がある

ため,試験終了条件の電圧を検知した時点では,す
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でに複数層短絡してしまう.特1こ,高容量電池の場

その時間差が大きくなるため,短絡層数が増加

してしまうのである(図6)

/、、

[コ,

電池電圧

____________電池容ト
試験停止
判定電圧

短絡

電池容量 大

堺し込お
0

時間差大
^

グ、、

そこで,検討を重ね,簡便でありながら 1 層短

絡を実現できる,新たな試験手法に辿り着くことが

できた.次章で,新規試験手法の詳細について報告

する

試験停止

大

1命池嘱煮

図6 短絡層数増加要因概略

1電池容呈:小

判定に利用しているため,電池電圧の低下が起きる

までに時間差が発生し,複数層短絡をしていた.し

かしながら, DISC試験においては,釘が電圧j則定

端子として機能するので,短絡点の電圧変化を直接

測定することができ,短絡直後の微小な電圧変化を

捉えられる.そのため,1層短絡で試験を停止する

ことができる

時問

押し込み量
大

5 新規異物内部短絡代替手法

5.1 新規試験手法の原理

新規試験手法の Diredty deteded lnterna[
Short circuit (以下 DISC)は,図7 に示す通レノ,

電池の外部から金属製の釘を押し込む方法だが,釘

に電圧測定端子としての機能ももたせることで,簡

便且つ 1層短絡を実現している

52 DISC試験時の電圧挙動

DISC試験は非常に簡便な手法であるが,計測を

行う正極端子一釘間電圧の挙動が複雑であるため,

順を追って詳細に説明する

(1)試験開始前

電圧計に,正極端子と釘を接続する.釘は電

池に接触していないため,正極端子一釘間電圧

は,0>を示す(図 8)
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電圧計

'葛゛

正極端子と接続

外装ケース

正極端子

まず, DISC試験の作業性に関して述べると, 電

池の外部から金属製の釘を押し込むことで内部短絡

させているため,代替案同様であるが,電池の解体

や微小金属片を設置する作業が不要であり,簡易な

試験方法となっている.さらに,セラミックネイル

のような,入手が難しく,特殊で,高価な試験治具

も不要であるため,代替案と比較しても容易に実施

できる手法である

次忙, DISC試験での短絡層数について解説する

代替案においては,電池全体の平均電圧を試験終了

負極

正極

図7 DISC試験の概略

釘 3 mm

,胃

負極端子

図8 試験開始前の正極端子一釘間電圧

(2)釘押込み開始,外装ケースとの接触

釘を押し込んでいくと,最初に外装ケース

と接触する.釘が外装ケースに接触しているた

め,正極端子一釘間電圧は,正極端子と外装

ケース問の電圧を示す(図9)
金属

先端角度
~45゜
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時問

負極

正極

V

図9 ケース接触時の正極端子一釘間電圧

(3)負極との接触

さらは釘を押し込んでいくと,釘が電池

ケースを貫通し,その先端が負極に接触する

釘が負極に接触しているため,正極端子一釘間

電圧は,電池電圧を示す(図 10)
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正極端子と接続

外装ケース

負極

正極

V

図 10

(4)正極接触時住野各)

釘が負極を貫通した後,その先端部は正極に

接触する.正極端子一釘問電圧は,釘が正極に

接触した瞬間,正極と負極の短絡によって電圧

が降下する.この電圧降下によって,1層短絡

した瞬間を検知することができる(図 11)

時間

負極接触時の正極端子一釘問電圧
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0セラミックネイル試験

V

OFISC試験

ODISC試験

図 11

6

正極接触時の正極端子一釘問電圧

DISC試験結果と考察

実機試験方法6.1

前述の手順に従い,表4に示す条件にて実機試

験を行った.試験後の電池は解体し,短絡層数の確

認を行った

0

f
0

20

DISC試験は,どの電池容量においても 1層短絡

となった.このように, DISC試験は簡便でありな

がちも, FISC試験同様に短絡層数を 1層で止める

ことができるため,異物による内部短絡の試験手法

として有用な方法であると考えている

図12 電池容量と短絡層数

40

時問

60

電池容量(Ah)

釘
仕様

表4 DISC試験時の試験条件

80

試験
条件

7 世界標準に向けた活動

100

直1呈

先端角度

終了
条件

ここまで新たな試験方法1こ関して述べてきたが,

最後に, DISC試験の世界標準化に向けた取り組み

について説明する

日本では,日本自動車研究所 Uapan
Autornobi[e Rese引Ch lnstitute :以下 JARI)を

事務局とし,日本国内の関連企業・関連組織が参

画するJAR1電池標準化WG 値て,電動車両用リ

チウムイオン電池の標準に関する審議を行ってい

る.そのなかで,前述の IEC や ISO (1nternationa[

Or8anization for stand引dization)の標準に関
して協議し,田本案をまとめ,標準化活動に参加

している諸外国と協議し,国際標準に繋げている

特に,電動車両のりチウムイオン電池に関連する

IEC62660 については,議長国である日本がりー

ドしながら国際標準化を実現したB).トヨタも

JAR1電池標準化VVG に参加し,1EC標準に関する

審議,提案をしている

FISC試験は IEC62660-3 に規定されているもの

の,試験の技術的な難易度が高いことから,国際標

準の協議のなかでも,一部の国から代替手法の必要

性力恬斥えられている.それに対し,これまでに紹介

したDISC試験は,その二ーズは応え得るものであ

ると考えている.そのため,現在国内のJAR1電池

標準化VVG,並ぴに各国メンバーが集まる IEC国

際会議にて, DISC試験の有用性を訴求しており,

この活動を通じ, DISC試験の国際標準化を目指し

ている

材質

120

特

試験温度

開始電圧

釘押し込み速度

62 試験結果

3.6Ah およぴ25.OAh の電池と,高容量電池模

擬のために,25,OAh の電池を 4 つ並列接続し,

10OAh とした電池を用いた.試験結果を図 12 に

刀ミす

正極端子一釘問電圧
降下量

3mm

45゜

SUS440

(満充電状見司4.1V

室温
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8 おわりに

リチウムイオン電池における安全性の検証とし

て,非常に重要な内部短絡試験に対し,簡便であり

ながちも適切な評価を実現できる試験方法を見出し

た.本手法によって,りチウムイオン電池を搭載し

た電動車両を,より安心してご利用いただけれぱ,

技術者として幸いであり,それを実現できるよう,

今後も努力していきたい

最後に,本開発を進めるにあたり,ご支援,ご協

力いただいた多くの関係者の皆様に深く感謝申し上

げる

■参考文献

(1)佐藤広一:自動車の電動化に向けてートヨタの

動力用電池の開発と今後の展望一.自動車技術

会 TechniCみL ReⅥevv.2018

(2) Y.1Shihara et a[.: A nevv method for safety
test of interna[ short circuit. AABC' 2018

(3)高橋雅子:電動車両用電池・充電は関する国

際標準化の進捗. JARI Research Jouma[

2014,2014-12-01

■著者
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4

新型カムリHV用りチウムイオンセルとバッテリパック開発
Deve[opment of uthium・10n ceⅡS and Battery pack for Redesi8ned camry HV

伊藤秀太兜副島崇礼光
ShU捻 lto丁akanori soejima

要旨

2017年発売の新型カムリ HV では, HV・TNGA (TNGA : Toyota Nevv Globa[ Architedure)頭出

しとなる新型プリウスにて採用された HV システム(THS・11: Toyota Hybrid system)の性能を最大限
に高めるべく,多くのユニットを新規開発した.高い性能・安全性を確保しなかち,小型・軽量化を実現

した,新型カムリHVの駆動用りチウムイオンセルとバッテリパックの技術について紹介する

Abstract

The redeS喰ned camry H> that vvas [aunched in 2017 features a wide ran8e of nevv[y developed
Components. This deve[opment aimed to maxlmize the performance of the Toyota Hybrid system
(THs n) instaⅡed in the redeS唱ned prlus, vvhich vvas the first vehide based on the Toyota Nevv Globa[
Architedure for hybrid vehic[es (H>・TNGA). The Ⅱthium・ion ceⅡ5 and battery pack used in the
redeS喰ned camry H> Vvere reduced in si2e and vveight whi[e maintainin号 hi8h performance and safety
Thi5 artic[e descr山es the techn0め8y of these uthlum・ion ce[[s and battery pack

キーワードカムリHV,りチウムイオンセル,バッテリパック,バッテリスタック

はじめに

自動車業界における各国の環境規制は年々厳しく

なってきており,今まで以上に環境性能にフォーカ

スをおいた車両を開発し,普及させる必要がある

また一方で,環境性能だけでなく,快適陛や走りの

楽しさも盛り込んだ車両を開発することも,ハイブ

リッド車(以下, H>)をこれまで以上に普及させ

る上では不可欠な要素である一駆動用バッテリは,

これら商品性伝直結する,非常に重要なユニットで

ある.今回,2017年発売の新型カムリ H>の,駆

動用バッテリを構成するユニット,およぴ機能につ

いて紹介する

2 開発の狙い

カムリH>では,全高を下げ,低重心化すること

による操縦性向上に加え,駆動用バッテリにもさら

なる車両商品性向上への貢献(低燃費・小型化・軽

量化・ラゲージ容量拡大など)が求められた.それ

に応えるべく,2015年発売のプリウスの構成部品

を活用しつつも,商品性を大幅に向上させた,カム

リH>の駆動用バッテリを新規開発した

3 セル設計

3.1 セル体格

第 1世代のりチウムイオンセルに対し,セル容

量をH>用に最適化し,重量を軽く,体積を小さく

することで,駆動用バッテリパックの小型化・軽量

化に貢献した(表 1,2)

M パワートレーンカンパニー電池材料技術・研究部
叩パワートレーンカンパニー EHV電池設計部
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表1 第1世代りチウムイオンセル
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表2 第2世代りチウムイオンセル
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32 安全性

リチウムイオンセルを適用する上で,安全性確保

は必須である

危険物輸送に関する国連勧告第6版(UN38.3),

中国法規(GB/T31485), 1EC62660 に対して,

全て要件を満たす結果となっている(表3)

表3 安全性試験結果

項目

圧壊

落下

釘刺し

外短

過充電

過放電

また,過充電対策としては,ニッケル水素電池の

制御方式に加え,全てのセルの電圧を監視する機能

を追加し,各セルに上限電圧の闘値を設け,確実に

過充電を防止している

33 出力性能

H>では,減速時のエネルギー回生と動力性能を

確保するため,高い入出力性能が求められている

特に,燃費向上は重要な入力性能の向上は必須要件

である

第1世代のりチウムイオンセルに対し,活物質

粒径を小さくすることで,入出力性能を向上させた

(図 1,2)
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結果
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1.0

180%向上

図2

第1世代 第2世代

リチウムイオンセルの第1世代と
第2世代の入力比率

3.4 性能寿命予測

本りチウムイオンセルは,耐久に伴い,低温・低

SOC時の抵抗は一旦下がり,その後上昇する特性

をもつ

抵抗推移を減少項と増加項に分離することで,抵

抗推移を精度良く予測することを可能にした

また,新規寿命予測手法を活用することで,電池

性能を使い切ることにも貢献した(図3,式)
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4 駆動用バッテリパック

概要・搭載4.1

駆動用バッテリパック(以下,バッテリパック)

をりアシート下に搭載することで,ラゲージ容量拡

大と,低重心による優れた操縦性を実現した.新型

カムリH>のバッテリバックは,前担代のカムリの

バツテリパツクよりも 11.5[小さく, 15.2k8 軽く
なっている(図4).結果として,りアシート後ろ

からりアシート下への搭載を実現し,ラゲージ容量

の大幅な拡大(前世代カムリH>比較で84L増加)

に貢献した(図 5)

新型カムリHV用りチウムイオンセルとバッテリパック開発

゛

前世代カムリH>

表4 バッテリパック諸元

セル数(イ固

定格電圧(V)

エネルギー(kvvh)

(k8)重量

11.5 L

新型カムリHV

新型カムリ HV前世代カムリH>

図4 体格・質量比較

70 (35 × 2)

259

32.8

15,2 k8

1.0

UPR 特

LH

図6

43 バッテリスタックの構成

図7は,バッテリスタック構造である.35個の

リチウムイオンセルを,樹脂ホルダを介して積層し

ている.この樹脂ホルダは,りチウムイオンセル同

士の絶縁と,冷却風経路を兼ねている.バッテリス

タックは,両端の拘束プレート,およぴ上下4本

の鋼製バンドによって拘束されている

バッテリパックの外観
(上部カバーを取り外した状態)

Fr

(200) ノ」

42 諸元

表4,図6 に,バッテリバックの諸元と外観を

示す.先述のりチウムイオンセルを70個使用し,

1.okvvh のエネルギーを備えている.構成として

は,りチウムイオンセル35個を直列接続したバッ

テリスタックを,車両前後方向恒2本搭載している
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1
f

図5

J-

' 1

バッテリパック搭載位置

P

35個

口舮也■^"
气鋼製バZど_Y包東才ヒニ上

図フバッテリスタックの構成

4.4 冷却構造

バッテリスタックの冷却は,冷却風導入口をりア

シート下に設置することで,冷却風量確保と冷却風

温度低減を実現し,冷却性能を向上させた

冷却風は,りチウムイオンセル間を下から両側は

流れ,りチウムイオンセルを冷却し,りアシート下

空間とラゲージに拡散排気される.これにより,吸

気(冷却前の客室内の空気)と排気(冷却後の空気)

を切り離し,りチウムイオンセルへの熱影響を抑制

している(図8,9)
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表5 バッテリパックユニット評価結果

最終的にりアシート下空問.
ラゲージに拡散排気される

、.ノ

評価項目

高度シミユレーション

、」ー

振動

^

衝撃/衝突

機械衝撃

45 安全性評価

バッテリパックの安全性評価では,法規適合はも

ちろん,社内目標に基づいた厳しい条件の下,全て

のバッテリパック単体のユニット評価,およぴ車両

評価をクリアしている(表5,6)

図9 バッテリパック内の冷却風流れ

落下

熱拡散

複合環境

『、「,『、

結果

耐火

過熱保護
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外部短絡
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過充電保護

,J

満足

過放電保護

UPR

満足

5 おわりに

リチウムイオンセルの体格を低減しつつ,高入出

力化することで,高い環境性能(高燃費)を備え(表

フ),軽量化・小型化に成功した.また一駆動用バッ

テリパックをりアシート下に搭載することで,商品

性の向上や,走りの楽しさを盛り込んだ車両の開発

に成功した

最後に一駆動用りチウムイオンセルとバッテリ

パック開発はご協力いただいた関係会社の皆様忙,

深謝の意を表する
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表6車両評価結果
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表7 前世代・新型カムリHV燃費比較
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トヨタフユーエルセルシステム"TFCS"の紹介

Introdudion to the Toyota Fuel ceⅡ System (TFCS)

要旨

2014年12月,世界{こ先駆け, FCV "MIRAI"の一般販売を開始した. MIRAI{こ採用した燃料電池シ

ステム(トヨタフューエルセルシステム, TFCS)は従来から定評のあったFCVの魅力に一段と磨きをか

け,商品化に向けて最も大きな課題であったコストを大幅に低減し,世界初の一般販売を可能とした

Abstrad

In December 2014, Toyota Motor corporation launched the Mirai, a pioneerin8 加St step tovvard the
8eneral sate offue[ ce[[ vehides (FC>S). This was accompushed throU8h the adoption of the nevvly
devetoped Toyota Fuel ce[1 System (下FCS). The TFcs further enhances the established advanta8es
Of an FC> and substantiaHy reduces the cost of the Fc systern, whlch had been a major chaルen8e for
FC> Commerciatization

キーワード EV・HVシステム,燃料電池,水素タンク,システム技術

1 はじめに

近年,環境・エネルギー問題への対応として,電

気・水素の活用か期待されている.特に水素を燃料

とする燃料電池自動車(FC>)は,クリーンで高

効率という環境性能の高さに加え,モータを使った

滑らかな走りや静粛性と,ガソリン車に近い航続距

離や充填時間により,走りの楽しさと使い勝手の良

さが両立できる高い商品性をもつ代替エネルギー車

として注目されている

トヨタ自動車は,水素を燃料とする燃料電池

(FC)システムの開発を 1992年にスタートし,

2002年12月には世界に先駆けてFC>の限定リー

スを開始した.以降改良を重ね,2008年に導入し

たトヨタ FCH>・adv (図 1)では,主要技術課題

であった航続距離と氷点下始動性の解決を目処付

け, FCVの代替エネルギー車としてのポテンシャ

ルの高さを実証してきた

木崎幹士州
Mlkio Kizaki

「本格普及につながる魅力をもち,世界初の"商

と呼ぶことができる FC>」を狙いとして開発

をスタートさせたものである. TFCSでは,従来か

ら定評のあった性能や静粛性に一段と磨きをかける

と同時に,商品化恒向けて最も大きな課題であっ

たFCシステムコストを大幅に低減した.本稿では

このヨスト低減アプローチを軸に, TFCSのシステ

ム・ユニット開発について論述する

[コ"

ロロ

特

2 TFCSの開発

2014年松月,トヨタ自動車は世界に先駆け

て,量産型FC>セダン"M恨AI"の一般販売を開

始した(図2). MIRA1に採用した燃料電池システ

ム(トヨタフューエルセルシステム, TFCS)は,

州パワートレーンカンバニーFC製品開発部

TOY0丁A Technical Revievv v01.65 AU8.2019

1

^'三剛^.【

^

図1

惨

トヨタ FCHV・adv

、

＼

^

図2 FCV "MIRAI"

43

=三=三=三



3 FCシステムのコストイ瑞咸アプローチ

FCシステムの高コスト要因は,高価なFC固有

材料,複雑なFC>専用システム倍β品点数が多い),

量産効果小に大別される(表1).以下に,これら

の要因とその対応について述べる

1.高価な
FC固有材料

表 I FCシステムコスト解析

要因

2.複雑な FCV
専用システム

3.量産効果小

・使用量低減
・代替材料の使用・開発

・部品の統廃合
・部品要求仕様適正化
(市場実績F/B・法規

・部品構成見直し

対応内容

3D ファインメッシユ流路を開発した(図5).3D

ファインメッシュ流路は,3次元的な微細格子流路

であり,空気を電極に当たる方向に乱流的に流すこ

とで,触媒層への酸素拡散を促進している.また,

流路の表裏形状最適化と流路表面の親水化により,

電極から排出される生成水を速やかに流路表画に引

き寄せて,流路の水詰りによるガス流れの阻害を防

止し,セル面内の発電均一化とセル間電圧ぱらつき

低減を図っている.さらに,セル面内でメッシュ流

路パターンを変えることが可能であり,空気極上流

部では乱流を緩和して,外部加湿レス(後述)の場

合でも電極の乾きを抑制している

3.1 FC固有材料のコスト低減

FCシステムでは,燃料電池のPt触媒や高圧水

素タンクの炭素繊維に代表される高価な材料を多く

使用している.トヨタ FCH>・adVの FC システム

に占めるFC固有材料費の割合は,かなりの比率で

あることがわかる(図3)

TFCSでは, FCユニットの小型軽量高性能化によ

る材料使用量の低減と,高価な材料の汎用材化への

取り組みなどにより,材料コストを低減している

・量産部品(含む一音の流用
量産ライン流用

・自動車メーカ問仕様統一による量産

など)

FCシステム部品
汎用材料

3.1,1 FCスタックにおける材料コスト低減

①セル流路構造の革新:従来FCスタックのセル

流路構造は一般的な溝流路であり,電極と接する流

路りブ下は生成水が滞留しやすく,酸素の拡散が悪

いために発電が不均一となる(図4).これに対して,

発泡焼結体などの多孔体流路により,細孔による毛

管力で電極から生成水を吸い出し,酸素の拡散を確

保して高性能化する検討がされているが,高圧損,

多孔体内の残水,製造品質,コストなど,課題があ

る

生成水が流路に詰り
空気の流れを阻害

^ J-.、
.」)^

豊簀
トミ+

智入

FC固有材料

図3 コスト内訳

K素
゛."

、

電極

セル厚さ1.68

今回の新型FCスタックでは,電流密度アップと

電圧安定性確保を狙い,空気流路として革新的な

図4 従来セルの溝流路構造
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空気

リブ下に生成水が滞留し
02拡散を阻害し発電悪化

生成水は3Dファインメッシユ流1
によって速やかに吸い出される

豊簀
1＼山、
ニ、e

図5 新型セルの3Dファインメッシユ流路構造

接する流路りブ面積が小さくセル厚さ134 電極1
(▲20%)乱流1 より電極への02拡散を促進

電極

②電極の革新:新型セルの触媒では, PVC0合

金比率の最適化はより,活性を 1.8倍に向上させ

た上,カーポン担体を従来の中空から中実タイプに
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することで,担体内部で有効に機能しにくかった

Pt触媒を減らすことにより, pt利用率を約 2倍に

向上させた

このように,セル流路構造および,電極を改良し

た結果,ガス拡昔對生向上による濃度過電圧低減,プ

ロトン伝導性向上による抵抗過電圧低減,触媒活性

向上による活性過電圧低減を実現し,単位面積当た

り発電可能電流を大幅に増大できた(電流密度が従

来比 2.4倍忙向上,図 6)

上記の高性能化(電流密度2.4倍)はよって,

出力当たりの電極面積は59%低減し,合わせてPt

触媒の利用率向上でPt量をν3に低減でき(図7),

単位面積当たりの電極材料費も削減した.また,電

解質膜をν3に薄膜化したことで,高価な電解質

ポリマの使用量も低減した

貴金属の使用を廃止して大幅にコストを低減した

(図 8)

また, FCスタック締結構造も機能統合忙より簡

素化し,締結部品点数を削減して小型・低コスト化

を図った

トヨタフユーエルセルシステム"TFCS"の紹介

従来セル

図6

新型セル

電流密度2.4倍

電流密度(A/cmり

新型セルの1・V特性(電流密度)

匪釆至亜^

AUめっき

1@@nm

新型:カーボンナノコート

テンレス基材

Pt量ν3

従来スタック 新型スタック

図7 出力当たり触媒Pt量

③セバレータなどの低ヨスト化:従来,セパレー

タには接触抵抗低減と耐食性確保のため,基材の

ステンレス(SUS316D に高価なAU めっきの表

画処理を施していた.基材を耐食性1こ優れるチタン

にすることで,表面処理に求められる機能を接触抵

抗低減のみに簡略化できたため,従来のAUめっき

から新規に開発した力ーボンナノヨートPAC (π

・conjU8ated Amorphous C引bon)に変更し,

特

カーホンナノコート

5@nm

^,

これらの開発の結果,新型FCスタックでは従

来比 2倍以上の体積出力密度(3.1kvv/D を達

成した(図 9).最大出力は,従来の 90kV>か

ら 114kvV 1こ 27%アップ,セル当たりの出力は

36%アップした.一方,セルの体格は,高電流密

度化(2.4イ剖およぴ,薄型化(20%低減)によ

り24%小型化した.また,セパレータの材質をス

テンレスから比重の小さいチタンにして,セルの質

量を39%低減した

図8 セパレータの表面処理

てマ、i、ミ゛P』'L"マ、,ヒ・..,

11.aa1づ.:!"
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'/,1-'2'チタン製
3Dファ

ゞす◆'2008モデル(従来)
▲ステンレス製

溝流路2002モデル

成形力ーボン製
溝流路

0 20.5 1.5

質量出力密度(kvv/k8)

FCスタックの体積・質量出力密度

新型スタック

3Dファインメツシユ

図9
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3.12 高圧水素タンクにおける材料コスト低減

①低コスト炭素繊維:高圧水素タンクのヨスト

は炭素繊維が大きな割合を占めるため,繊維自体の

低コスト化と使用量低減の両方が重要となる.従来

モデルでは航空機にも使用されている高級グレード

の炭素繊維を採用していたが, TFCSでは炭素繊維

メーカの協力により,汎用グレード品の改良で強度

を航空機グレード並に高め,炭素纎維の低コスト化

を実現した

②炭素繊維の使用量低減:図10化,高圧水素タ

ンクの構成を示す.高圧水素タンクは,最内層の

水素を封入する樹脂ライナ,その外側の強度を受

け持つ炭素繊維強化プラスチック(C引bonFiber

Reinforced p[astic : CFRP)層およぴ,両端のア

ルミ製口金などからなる.低ヨスト化と軽量化のた

めに,主に CFRP積層を見直し,大幅なCFRP使

用量の低減を昌指した

境界部円筒部_

一四ψ二

CFRP

ー'、.,.ー.ー
ノ

'^'肱航・、ゞNN^"'、'

図11 高圧水素タンクの積層パターン

プロテクタ

バルブ

③フープ集中積層

'、』^

と^Z_

四

高圧水素タンクのCFRP積層パターンは,胴体

部の強度を受け持つフープ巻(円周方向),ドーム

部の強度(軸方向)を受け持つへりカル巻およぴ,

それらの境界部を補強する高角度へりカル巻の3

種類を組み合わせている(図 11)

このなかで,高角度へりカル巻は軸は対して約

70゜の角度で巻かれ,必然的にドーム部はも巻か

れることになるが,円周方向の応力分担は図 12に

示すように低く,タンク強度にはあまり貢献してい

ないことが分かった

①ライナー形状変更
(不連続部)

図13 新旧積層構成の比較

フープ分散積層

図 10

、

口金

高圧水素タンクの構成

＼

.............L..ーー.....

ライナー

0 30 60

繊維角度:軸からの角度θ(゜)

図12 繊維角度と強度効率

従来モデルでは高角度へりカル巻がCFRP層全

体の約25%を占めているため,ここに着目し,境

界部の補強に高角度へりカル巻を使用しないで実現

する積層方法を開発した(図 13)

従来積層方法に対する変更は以下の3点である

①ライナ形状を変更し,境界部を平坦化,フープ巻

を積層できるよう変更

②①の平坦部にフープ巻で従来ライナの形状を形成

し,境界部を補強

③フープ巻を内層に集中的に積層

.-L..ー.ーー画一ーーーーー
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上記の変更はより,高角度へりカル巻を廃止で

きた上,発生応力が高い内層側に円周方向の強度効

率が高いフープ巻を集中することにより,従来積層

に対して CFRP を 20vvt%削減することができた

他にも,口金形状の最適化による CFRP低減と合

わせて,世界トップレベルの水素貯蔵性能となる

5.7Vvt%伊庁蔵可能な水素質量/タンクシステム質

量)を実現し,高圧水素タンクの低ヨスト化に大き

く寄与した(図 14)

6.0

5.5 ●トヨタ

'他社

5.0

4.5

4.0

3.5

ともに,プロトン伝導性を3倍に向上させた

このようにして,生成水のセル内部循環による自

己加湿を実現し,外部加湿器なしでも高温性能が発

現できるようはしている

32.2 高圧水素タンク本数の削減

また,従来モデルでは高圧水素タンクを4本床

下に搭載していたが,特に各タンクは取り付けられ

ているバルブ類が高コストの要因であり,本数の削

減は必須であった.また,将来,セダンへFC>を

展開しようとする場合,タンク本数が多いことは

バッケージングの障害はもなる

タンク本数の削減のためには,燃費の向上によ

る搭載水素量の低減と,限られたスペースのなかで

より多くの水素を搭載するための効率的なタンクの

バッケージングが重要である. rMIRAU では,燃

費を前モデルから約20%向上させ,かつ,セダン

タイプの車両に客室空問を損なうことなく必要水素

量を搭載するため,2種類の異なる形状のタンクを

新規開発することによって,タンク本数を2本に

削減した

トヨタフユーエルセルシステム"TFCS"の紹介

3.0

2000 2002 2004 2006 2008 2010 2012 2014 2016 (年)

タンク貯蔵性能(vvt%)=水素貯蔵量(k8)/タンク質量(k創 XI00
※他社データはトヨタ調べ

図14 高圧タンクのタンク貯蔵性能比較

2008年
モデル●

'

'

'

ヲ'

▲

32 FCシステム簡素化

FCシステム簡素化のためには,部品の廃止や統

廃合は不可欠である.図15に従来FCシステムの,

図 16にTFCSの構成を示す.部品流用(黄色で表

示)に加え,部品の統廃合(水色で表示)を進めた

32.1 加湿器の廃止

FCシステム簡素化のなかでも,特にTFCSでは

世界初となる外部加湿器の廃止を実現している.燃

料電池の電解質膜内でのイオン伝導のためには,膜

に適度な水分が含まれていることが必須であるが,

今回,燃料電池スタックやシステム制御の改良によ

り,加湿器廃止のコンセプト「空気側(カソード)

下流の生成水の,水素側(アノード)を介した内部

循環による空気側上流への加湿(図 17)」を実現

した

新型セルの水素流路は空気流路に対し電極を挟ん

でマクロ的には対向流になっており(図 18),セ

ル内空気流路下流の生成水(逆拡昔幻拘を活用して,

水素流路上流部で水素を加湿し,水素の流れにより

水素下流部に水蒸気を運ぴ,そこで電解質膜を通じ

て水を逆拡散させ,電極が乾き易い空気流路上流部

を加湿する仕組みとした.また,電解質膜は,従来

のV3に薄膜化して生成水の逆拡散を促進すると

新型

'

'

特

冷却系

ラジ1ータ

サブラシ

二tータ

:水素INJ

イオン

交換噐
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FCケース内水素ティテクタ

エアコ プレノサ

M

水棄ポンプ1

排気排水弁

インタークーラ

加,

冷却系

呈モシユ

図 15 従来FCシステムの構成
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1 排撫排水弁:・量産モータ流用填
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1 1::÷P:':1 水毒^'4→2本
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図 16 TFCSの構成
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逆拡散

エア

令

電解質膜

カソード
(エア系)

①・2アノード
入口圧低減

アノード
(水素系)

②構造面の対策

図17 自己加湿による加湿器の廃止

P

^供給

また, FDCの構成部品である IPMやりアクトル

などにも量産ハイブリッド車の部品を多用して,低

コスト化を図っている

水素・冷却水流路
(表裏一体溝流路)

①・1アノード
流量UP

冷却水
OUT

水素
OUT

三包冥〔j充呈各
(3Dファインメッシュ流路)空気OUT

FDC

BDC

電極

FC用コンバータ

バッデリ用ニンバータ小型.低コスト化
(FC積層枚数減)

、、ー、~240 (V)世界トップ性能[._

バツテリー' BDC

33 量産部品の活用

FC>の導入初期には,市場規模はガソリン車ほ

ど大きくはないと予想され,単純な量産効果による

コスト低減は難しい.そのため,モータシステム部

品や,燃料電池を運転するためのシステム部品につ

いて,既存の量産部品の流用によるヨスト低減を

図った

今回,トヨタのハイブリッド車で量産されている

モータシステム部品を最大限流用するため,それら

の部品仕様に合わせてシステム仕様を変更したが,

トヨタ FC>のモータシステム構成(図 19) 1こお

いて,従来モデルではFCスタックとインバータが

直結され同電圧となるため, FCの特性(低電圧

大電流)に合わせたモータとインバータをそれぞれ

専用設計する必要があった.そこで, TFCSでは,

新たに燃料電池の電圧を変換するFC昇圧コンバー

タ(FDC)を追加することにより,モータとイン

バータは量産ハイブリッド車の部品(高電圧・低電

流)の流用が可能となり,モータシステムの小型

低コスト化を実現した

"'"

図18 新型セルの流路構造

専用

^

口

上IN

1▼

=気IN

駆動モータ

240 (V)

従来モデル

図19 モータシステム構成

置.1、
BDC

:立用

バッテリー

4

燃料電池
~220 (V)

,
木崎幹士

FDC

まとめ

FC>の量産化・商品化は,協力会社の方々を含

め,非常に多くの関係者の長く険しい道のりを超え

ての成果である.と同時に,大量普及に向けては長

いチャレンジの始まりでもある

車名"MIRAI"は,日本語の"未来"を語源

としており,グローバル車名として採用された

"MIRAI"には,その名の通り「未来を切り拓く,

次世代のクルマ」という意味が込められている

持続可能なモビリティの実現・エネルギーの多様

化に対し,最も将来性の高い技術のーつとして,今

後もFC>の開発を推進し,水素社会形成化向けた取

り組みを,官庁・関係業界の方々と一緒に積極的に

推進していきたい.地球・未来・大切な人のために

^

INV

駆動モータ

650 (V)

TFCS
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高性能・低コストFCスタックの開発

Development of High performance and LOvv cost Fue[ ceⅡ Stack

壷阪健二痢紺野周重剣水野誠司罰
Norishi8eKonno KenjiTsubosakaSe小 Mizuno

戸沼利之M窪英樹叩西海弘章M

Toshiyuki TonumaHldeki Kubo印roaki Nishiumi

要旨

燃料電池車(FCV)の普及に向け, FCスタックは画期的な高性能・小型化およぴ低コスト化が必要で

ある.2014年12月に,世界に先駆け市販化した普及型Fcv 「MIRAI」に採用されている新型FCスタツ

クは,セル流路構造と電極の革新により,世界初の加湿レスシステムを実現し,電流密度2.4倍の高性能

化と体格42%減の小型・軽量化によって,従来比2倍以上の,出力密度3.1kvv/L,2.okvv/k8(世界トツ
プレベル)を達成し,セダンの床下搭載を可能にした.さらに,電極の耐久性を従来比3倍およぴスタツ

クの耐衝撃性・β加K性・防錆など信頼性を確保した.一方,コストに関しては,スタック締結構造の簡素

化,電極触媒のPt量72%低減,セパレータ表面処理のAUめっきを新規開発した力ーポンナノコートに

替えることで,大幅に低減した

Abstrad

Gre誠ty enhancin号 the perforrnance and reducin8 the size and cost of the fuel ceⅡ(FC) stack is
an important part of rneasures aimed at faci"tatin8 the widespread adoption of fuel ceLl vehides
(FC>S). The nevv Fc stack instaⅡed in 加e Mirai, the pioneerin晉 mass・produdion FC> that vvas
taunched in December 2014. adopted an innovative cetlf[OVV・field strudure and e[ectrodes to reanze
the vvor[d' S 仙St humid川er・1ess system. compared to the prevlous Fc stack, these innovations
improved performance by increasin8 Current density by a fador of 2.4, and reduced size and wei8ht
by decreasin8 the extemal volume of the stack by 42%. As a resU比, this Fc stack achieved a povver
density of 3.1 k＼Ⅳ/L and 2.o k＼Ⅳ/k8, one ofthe h唱hest in the wor[d. These f喰Ures are more than twice
as hi号h aS 小@ previous modet and a110vved the Fc stack to be insta[[ed under the 札oor of a sedan・
type FC>. Furthermore, the durabi枇y of the e[ectrodes vvas improved by a fador of 3 Compared to
the previous stack, and the re[iabiⅢy of the Fc stack against impacts, water exposure, and corrosion
Was ensured. The cost of the Fc stack was ats08reatly reduced by simPⅢyin8 the stack tlehtenin8
St田dure, cutting the amount of p[atinum (pt) in the eledrocata[yst by 72%, and reptacin8 the 80[d (AU)
Ptating ofthe seP引ator surface treatment with a newly deve[oped C引bon nano(oatin8

キーワード FCスタック,セル,出力密度,加湿レス,流路構造,電極,耐衝撃性,耐久信頼性,コスト

はじめに

燃料電池は,水素を燃料とし,空気中の酸素と電

極触媒上で電気化学的な反応によって発電する.発

電にともなって生成するのは水のみで,クリーンか

つ高効率であり,エネルギーおよぴ環境問題を解決

する手段として期待されている.自動車用燃料電池

には,低温領域で発電でき,応答性が早く,電流密

度が高い,固体高分子形燃料電池PEFC (potymer

eedrotyte FueL ce山が採用されている(図 1)

特

州パワートレーンカンバニーFC製品開発部
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水素一、
(H2)

電解質膜

1 ^tを2)(H20)
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アノードカソード
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このPEFCは,性能を発現する上で,電解質膜

およぴ触媒層のアイオノマを加湿含水させて,プロ

触媒

図1

触媒

PEFCの発電原理
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トン伝導抵抗を低く抑えることが重要であり,通常

は,外部加湿器によって空気を加湿してFCスタッ

クに供給するシステムになっている(図2)

圧力調節器

水素
タンク

水素
循環ポンプ

FCスタ

トヨタの普及型FC>(燃料電池車)では, FC シ

ステムの簡素化によるコンバクト化,低コスト化,

信頼性向上の観点から,加湿器を廃止した世界初の

加湿レスシステムで発電するFCスタックの開発に

チャレンジして,世界トップレベルである出力密度

3.1kV>/しを実現し,セダンの床下搭載を可能にし

た.さらに,電極の耐久性およぴ床下搭載特有の環

境における,スタックの耐衝撃性・防水陛・防錆な

ど信頼性を確保した.一方,コストに関し,スタッ

ク締結構造簡素化による部品点数削減,電極触媒の

Pt量72%低減,セパンータ表面処理のAUめっき

廃止により,高価な貴金属使用量を大幅に低減し,

低コスト化を実現した

本稿では,高性能化のキー技術であるセル流路構

造およぴ電極の革新,スタック締結構造簡素化によ

る小型化,スタックの耐衝撃性・β加k性・防食など

信頼性向上技術,低コスト化技術について述べる

ク

図2 FCシステム(従来)

ラシエータ

エア

くこニニエ式^

コンプレッサ

一方,発泡焼結体などの多孔体流路では,細孔

による毛管力で電極から生成水を吸い出し,02拡

散を確保して高性能化する検討がなされている.し

かし,圧損が高い,多孑L体内の残水が多い,製造品

質,ヨストなどの課題がある②

冒翫
加湿器

M

令却水ポンプ

生成水が流路に詰り
空気の流れを阻害

水素

2

^

FCスタックの高性能化

発電性能の向上を図る上で,触媒層への02拡散

性とプロトン伝導性を促進するために,セルの水マ

ネージメントが重要である.新型スタックでは,生

成水による自己加湿のみで性能を発現するためのセ

ル流路構造および電極の革新技術を開発した

価緬゛

^

電極

セル厚さ'1.68

、

セル流路構造の革新2.1

従来スタックのセル流路構造は,一般的な溝流路

であり,電極と接する流路りブ下は生成水が滞留し

易く,02拡散が悪いために発電が不均一となる御
また,ストンート溝流路は,生成水のフラッディン

グによりガスの流れが阻害され易く,電圧安定性に

課題があった(図3,4)

図3 従来セルの溝流路構造

空気

ノブ下に生成水が滞留し
0拡散を阻害し発電悪化

50
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新型スタックでは,電流密度アップと電圧安定

性確保のため,空気流路として革新的な3Dファイ

ンメッシユ流路を開発した.3Dファインメッシュ

流路は,3次元的な微細格子流路であり,空気は乱

流的な流れと電極にあたる方向に流すことで,触媒

層への02拡散を促進している.また,3Dファイ

ンメッシユ流路の表裏形状最適化と,流路表面を親

水化することにより,電極から排出される生成水を

図4 溝流路の残水状態(X線CT)
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速やかに流路表面忙引き寄せて(誘引導水),流路

の水詰り忙よるガス流れの阻害防止と,拡散層内の

残水量低減によるガス拡昔外生確保により,セル面内

の均一発電とスタックのセル問電圧ぱらつき低減を

図っている.さ'らに,セル面内で3D メッシユ流路

パターンを変えることが可能であり,空気上流では

乱流を緩和して,ドライ空気による電極の乾きを抑

制し,高温性能の向上を図っている(図5,6)

生成水は3Dファインメッシユ流路
によって速やかに吸い出される

水素

おり,空気下流の生成水(逆拡昔佑村を活用して導

入水素を加湿し,水素循環ポンプにより水素下流に

水蒸気を運ぴ,電極が乾き易い空気上流を加湿する

仕組みで,生成水のセル内部循環忙よる自己加湿を

実現している.また,冷却水が空気下流よりも乾き

易い上流側に多く流れる流路構造とし,電極から水

分が蒸散するのを抑制しており,加湿レスでも高温

性能が発現できるようにしている(図7,8)

翌簀
1＼獄
二e

ト'_・,、」..ー

寔_、、ゞ、"・ー¥ー'、

高性能・低コストFCスタックの開発

゛

^市辰三Eヌ1

セル厚さ134
(▲20%)

図5 新型セルの3Dファインメッシユ流路構造

C

電極に接する流路りブ面積が小さく
乱流により電極への0拡散を促進

水素・冷却水流路
(表裏一体溝流路)

冷却水
Out

水素

Out

三包ヌ、シFL昆各
(3Dファインメッシュ流路)空鉦Out

電極

水素タンク、ー,之

H循環量アップし水蒸気を
上、充から下流へ供給強化

図7 新型セルの流路構造

圧力調節器1

図6 3Dファインメッシユ流路の残水状態

(X線CT)

一方,水素流路は冷却水流路と表裏一体の溝流路

である.2 ターン3段のカスケード構造で,水素

と空気は電極を挟んでマクロ的には対向流になって

水素m
(ウエット)

令却水

タ

空気

空気と水素を対向流とし
乾く空気上流を加湿
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空丸Out

水素Out
(循環)

電解質膜を薄膜化し
生成水の逆拡散促進

'ーー、~ー^

電極

図8 セル面内の自己加湿概念図

゛

22 電極の革新

加湿レスで高性能化を図るために,電解質膜は

従来のν3に薄膜化して生成水の逆拡散を促進し,

プロトン伝導性を3倍に向上した.一方,低加湿

運転における反応副生成物である過酸化水素やヒド

ロキシラジカルの濃化による,電解質膜の化学劣化

抑制のため,電極中にラジカルクエンチャ添加およ

ぴシステム補機部品からのFeイオンコンタミ低減

を図り,クロスオーバー寿命を確保している

触媒層は,アイオノマの低EW化(官能基増)

とアイオノマ比率適正化により,プロトン伝導性と

ガス拡散性の両立を図った.触媒は, PVC0合金

空気流れと温度制御
で生成水の蒸散抑制

..加湿器廃止

三包女Lin
(ドライ)

M エアコンプレッサ
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比率の最適化と酸処理により,j舌性を 1.8倍に向

上,担体力ーボンは,中空から中実タイプにするこ

とで, pt触媒を力ーポン表面は担持して02拡散

抵抗を低減,特1こ低加湿下において反応は寄与する

有効なPt利用率を約2倍に向上した.また, pt粒

径およぴ粒度分布を適正化して,電位変動耐久にお

けるPtの溶解・粒成長化よる活性反応面積低下を

抑制している

拡散層は,カーボンペーパー基材の力ーボンファ

イバーとバインダとの比率最適化およぴ低目付化

(45%低減)によって,ガス拡散性向上を図った

さらに,カーポンペーパー基材の薄層化,基材と触

媒層の界面に形成する撥水層MPL (Micro porous

Layer)の力ーボンブラツク粗粒化(細孔径アツプ)
による透水圧低減により,排水性を良くして,ガス

拡散性を 2 倍に向上している B)(図 9,10)

【電極断面】
高排水性MPL

高活性合金触媒

働蚊某活性1.8イ剖

従来セル

電解質膜薄膜化

(プロトン伝導3倍)

図 11

新型セル

電流密度2.4倍

電流密度(A/cm2)

新型セルの1・V特性(電流密度)

3 FCスタックの小型・軽量化

新型スタックの最大出力は,従来の90kvVか

ら 114kV>に 27%アップ,セルあたりの出力は

36%アップしている.一方,セルの体格は,

流密度化(2.4イ剖およぴ薄型化(20%低減)に

より,24%縮小した.また,セパレータ流路の材

質をステンレスから比重の小さいチタンにして,セ

ルの質量を39%低減した

スタックの締結構造に関しては,セルの積層を従

来の2列から1列化して締結プレートをν2に縮

小した.また,スプリングによる定圧締結からセル

の内部バネ性を活用した定寸締結により,スプリン

グを廃止した.さらに,スタックケースは.プレス

品からアルミ鋳造品にすることで,締結強度部材と

しての機能を兼ね備えて,締結部品点数を削減し,

体格を42%低減(64⇔37L,108⇔56k8)した(図
12)

図 12 FCスタックの締結構造

100

定寸締結

図9 電極の物性向上

高ガス拡散性拡散層
(ガス拡散性2イ剖

80

60

中実力ーボン Ztt赱江,

40

低加湿下
約2倍

20

0
0

中空力ーポン・・

上記のセル流路構造およぴ電極の革新によって,

ガス拡散性向上による濃度過電圧低減,プロトン伝

導性向上1こよる抵抗過電圧低減,触媒活性向上によ

る活性過電圧低減で,電極の単位面積あたり掃引で

きる電流を大幅忙増大でき,電流密度を従来比2.4

倍に向上した(図 11)

20 40 60 80

相対湿度(%RH)

触媒のPt利用率向上図 10

カーボン内の未利用Pt
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以上,高性能化と小型・軽量化により,出力密

度を従来比 2 倍以上の 3.1kvv/1_,2.okvv/k8 に向
上して,セダンの床下搭載を可能はした(図 13,

14)

P

.★
ン新型

__ノー〆舮ノ七一
ψ岐'、ー"

'ヲj-',1'2008モデル(従来)
▲ステンレス製

2002モデル溝)川路

53

成形力ーポン製
溝流路

0

積層ずれを防止するためには,衝撃入力に対して十

分な摩擦拘束力が必要である.そこで,摩擦拘束構

造における FCスタックの耐衝撃性能を,実験およ

ぴシミュレーションはより明らか(こした(図 15)

その結果, FCスタックの耐衝撃性能は,車両の衝

撃入力に対して十分満たしていることが分かり,路

面干渉や軽衝突時の入力に対して,摩擦拘束力で対

応可能なことが分かった

図 13

0.5 21.5

質量出力密度(kvv/k8)

FCスタックの体積・質量出力密度

クケース

スタツク

チタン製
3Dファイン
メッシユ流路

高性能・低コストFCスタックの開発

図16 FCスタック外部拘束構造のコンセプト

2.5

^^ーー..一→

Aげ

図 14

4 FCスタックの信頼性確保

新型FCスタックの床下搭載における特有の環境

に対し,①車両衝突や路面干渉等の衝撃入力,②車

両冠水路走行時などの防水,③塩害地域の走行を想

定した防錆を考慮した信頼性確保が必要である

FCスタック

新型FCスタックの床下搭載

、、'一→、rヤ量盲{・{、・,エ、'

___上{:▲心'ゞ

、t

セル積層ずれ領域

ー)

5 10 15 20

作用時問(ms)

図15 FCスタック(摩擦拘束構造)の耐衝撃性能

0

MιG 慣性力

F一旦セル積層体端部
2 せん断力

旦セル積層体端部
巨外部拘束反力

スタック質量
重力加速度
衝撃加速
締結荷重

一方,高速衝突(法規衝突やそれ以上の衝突)な

どの高い衝撃がスタックに入力され, FCスタック

の摩擦拘束力を超えた場合におけるセル間のシール

不良を防止するため,セル積層ずれ量を規定量以下

に抑える外部拘束構造を採用した.外部拘束構造

は, FCスタックに衝撃入力が加わった際に,セル

積層体のセル界面に発生するせん断力を外部拘束反

力により低減し,ずれ量を抑制する構造である(図

16).外部拘束反力は,衝撃でスタック積層体が重力

的撰みを起こした際,外部拘束と接触することで得

られる.必要な反力を得るため忙,セルの繞み特性

を把握し,セルと外部拘束間の距離およぴ外部拘束

剛性の最適化を図った

以上のように,通常走行時の入力に対しては,摩

擦拘束力でセルずれを防止し,高い衝撃入力時は外

部拘束から必要な反力を得て,セルずれを規定量以

下に抑えることで,幅広い衝撃入力に対応した

FCスタックの衝撃入力への対応4'1

新型FCスタックは,370枚のセルが積層締結

されており,セル問は,ガスケットにより水素・

気・冷却水をシールしている.衝撃入力に対し,

電圧,水素安全の観点から, FCスタックのセル積

層ずれによるセル間のシール不良を防止する必要が

ある

FCスタックは,締結荷重とセル間の摩擦係数に

より生じる摩擦拘束力で構造を保持している.セル

H奪、'

;L叫

池一 1、ー、'

^^
':門.邑一゛¥

'ι
'Ξ'k領域・ーーーー

冒.

Q:外部拘束反力
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FCスタックの防水への対応42

FCスタックの床下搭載は,地上高が低いため,

高電圧安全の観点から,水跳ねや冠水路走行におけ

るFCスタックの防水性能の確保が必要である

車両冠水路走行時に必要な耐水圧を定量化するた

めに,車両での実測とシミュレーションにより検証

した結果,シミュレーションによる予測と実測は良

い一致を示し,これを元にスタック各部品の防水設

計の最適化を図り対応した(図 17,18)

エチレン・プロピンン・ジエンゴム(EPDM)を採

用し,床下搭載における防錆性能を確保した④(図

19)

_ーノ

図17 車両冠水路走行時の水圧分布CAE結果

^^

^

kpa

脚5

2.5

kpa

図18 FCスタック水圧分布の実測とCAE予測比較

FCスタックの防錆への対応4.3

防錆性能に関して, FCスタックの搭載位置が低

いため,凍結防止剤や水跳ね,水没の影響を受け易

く,さらに作動温度も低いために, FCスタック周

りは水が乾き難く,エンジン車と比較して不利な環

境下に曝されており,防錆への対応が必要である

新型FCスタックでは,腐食環境を考慮し,アル

ミ製のスタックケースにはアルマイト処理,スタッ

クロアカバーにはカチオン電着塗装,締結ポルトに

はジオメットの表面処理を施し,母材の腐食を抑制

する構造を採用した.また,シールガスケットは,

母材腐食発生時のアルカリ環境に対応するために,

%

rEq夕汐誕1

r

8

'

ヨ.{ヨ]【P.ヨ

'

●:実測値

fミ

.

ガスケット
EPDM

..' .

図 19 FCスタック防錆対応

'

5 FCスタックの低コスト化

スタックのコストは, FC固有材料である電極の

電解質膜と,量産効果が得られない電極触媒のPt

およびセパレータ表面処理のAUめっき(接触抵抗

低減と耐食性の機能)が高価である

新型スタックは,セル流路構造およぴ電極の革

新による高性能化(電流密度2.4イ剖と, FC昇圧

コンバータの採用によるスタック積層セル数の削減

(400⇔370 セル)によって,出力あたりの電極

面積を59%低減した.さらに,電解質膜の膜厚を

V3に薄膜化して高価な電解質ポリマの使用量を

低減,触媒の高活性化と Pt利用率アップによりPt

量を72%低減し,単位面積あたりの電極材料費を

削減した(図20)
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従来スタック 新型スタック

図20 出力当たり触媒Pt量

Pt量72%低減
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一方,セパンータ(流路音駄オ)に関しては,基

材を従来のステンンス(SUS316D から耐食性

恒優れたチタンにすることで,表面処理を接触抵

抗低減の機能だけに簡略化し,従来のAUめっき

から新規に開発した力ーボンナノヨートPAC (π

(onjugated Am0中hous C引bon)の採用によ
り,貴金属を廃止して大幅恒コストを低減した(写

真 1)

匪釆至^

以上,高性能で低コストの新型FCスタック開発

により, FC>の商品性アップと普及およぴ水素社

会実現に向けた第一歩を踏み出すことができた

新型:カーポンナノコート

武'テンレス基材

高性能・低コストFCスタックの開発
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..

また,スタック締結構造も,先に記載したように

機能統合により簡素化し,締結部品点数を削減して

低ヨスト化を図った

写真1 セパレータの表面処理

ヂダ

.

6 まとめ

新型FCスタックは,セル流路構造の革新 BD

ファインメッシュ流路1こよるガス拡昔剣生と羽bk性の

向上による均一発電)および電極の革新(プロトン

伝導性,ガス拡散性,"敷某活性の向上による電気化

学反応促進)により,2.4倍の高電流密度化を図る

ことができた.また,スタック締結構造の機能統合

による小型・軽量化により,従来比2倍以上の出

力密度3.1 k V>/L,2.okvv/k呂を達成し,セダン
の床下搭載を実現した.さらに,電極の耐久性を従

来比3倍に向上およぴスタックの耐衝撃性・防水性・

防錆など信頼性を確保した.一方,コストは,高価

な貴金属使用量削減網蚊某Pt量72%低減,表画

処理AU レス化)とスタック構造簡素化により,大

幅に低減した

■著者

^',、、、,

水野誠司 紺野周重 壷阪健二

ゑ登9
窪英樹
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MIRA1のための高圧水素貯蔵システム開発

The H喰h・ pressure Hydr08en stora8e system forthe Mirai FCV

後藤荘吾M近藤政彰州 山下顕M
Akira Yamashita S0号O GotoMasaaki Kondo

大坪弘和船大神敦幸那 小林朋能船

Nobuyuki 08ami TomoyoshiKobayashi Hirokazuotsubo

要旨

FCV (燃料電池自動車) MIRA1用に開発した高圧水素貯蔵システムについて紹介する.2種類の異な

る形状のタンクを新規開発することで,セダン車両に客室空間を損なうことなく貯蔵システムを搭載し,

必要水素量を確保した.質量軽減のため,タンクのCFRP (carbon Fiber Reinforced p[astic)積層お

よぴ口金設計の工夫により,炭素繊維使用量の低減を図り,世界トップクラスの軽さ(タンク質量効率

5.7Vvt%)を実現した.バルブ,減圧弁,レセプタクル(充填口),配管に至るまで新規開発を行い,新

規に制定された国際圧縮水素自動車燃料装置の認証を取得した.この規格では,タンクを局所的に火炎暴

露する要件もあるが,衝撃吸収用タンクプロテクタに耐火材を組み合わせることで,体格を増やさず,耐

落下性能と耐火性能を両立させた.水素ステーションとの通信規格にも対応し,水素充填時問を3分程度

に短縮しながら高い充填効率を実現し,ガソリン車並みの利便性を確保できた.

Abstrad

This article descrlbes the hi8hpressure hydrogen stora8e system developed for the Miraifue[ cetl
Vehide (FC>). This new stora号e system was deS唱ned with tvvo di什erent shaped tanks to hold the
necessary quant忙y of hydr08en wi怜Out sacnficin8 inte"or space in a sedan・type vehide. As a vve唱址
redudion measure, the amount of carbon flber was reduced by deS唱nin8 tanks with an innovative
Iaminated carbon fiber reinforced p[astlc (CFRP) strud山e and bosses, resu[tin号 in ctass・teadin8
t喰htness (vveight e什ediveness:5.7 Vvt%). The stora8e system a[so features nevv[y developed va[ves,
Pressure re晉Ulator, receptade (hydr08en inlet), and plpin号, whlch enab{ed the vehlcle to acquire
Cert所Cation under the nevvty estab[ished intemationat standards for compressed hydr08en vehide
fuet devices. since these standards involve exposing the tanks to a tocalized 偸e test, botb drop and
价e resistance requirements vvere satisfied without increasin号 the externa[ volume of the tanks by
Combinln号 the impad ener8y absorbin8 tank protedor with a 桁e・resi5tant matena[. The stora8e
System is a[so compatib{e vvith standards for cornmunicatin号 betvveen FC>S and hydr08en refue[in8
Stations. As a resu[t, a hi8h 川Un8 e什iciency vvas achieved vvhite reducin号 the hydr08en refue[in8 time
to approxlmate[y 3 minutes, roU8hly the same [eve[ of convenience as a 宮aso{ine・povvered vehic{e

キーワード水素貯蔵システム,高圧水素タンク, CFRP,炭素繊維,積層構成,高圧バルブ,水素充填

はじめに

トヨタ自動車では, 1992年より燃料電池自動

車の開発に着手し,普及に向けたさまざまな開発

を行っている.2008年モデルの「トヨタ FCH>・

adv」では,燃料貯蔵圧力 35Mpa であった 2005

年モデルから,燃費向上や貯蔵圧力の70Mpa化を
メ△、

行い,実用航続距離50okm以上を達成した

回,セダンパッケージの採用に合わせ,70Mpa高

町先進技術開発カンパニー先進技術統括部
児パワートレーンカンパニー FC製品開発部
如パワートレーンカンパニー FC基盤開発部

56

圧水素貯蔵システムを新規開発した.その結果,

2008年モデルと比較し,大幅な軽量化と低コスト

化を実現した

2 システム構成

図 1 に,高圧水素タンクの車両搭載図を示す

今回開発した高圧水素タンクは,セダンタイプ車両

での床下配置を考慮し,形状を最適化した.これ区

よって,乗員スペースと必要水素量を両立した

=三=三=三
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図2に高圧貯蔵システムの基本構成,表1 に高

圧水素タンクのスペックを示す.異なる形状の2

本のタンクから供給される高圧水素は,高圧減圧弁

とインジェクターにより2段階で減圧され,燃料

電池スタックに供給される

'ー"'^L-H

'一τ、=」ーニ=1、.、_

高圧水素タンク

図1 タンク搭載レイアウト

P

、

インジエクター

P

「

FCスタツクヘ

MIRA1のための高圧水素貯蔵システム開発

高圧減圧弁 高圧センサ

高圧バルブ

温度センサ

P P

↓↑

T

高圧タンク水素タンク

図2 高圧貯蔵システム基本構成

表1 高圧水素タンク主要スペック

Fr

公称使用圧力(Mpa)

1

タイプ

3 高圧水素タンク軽量化

3.1 CFRP積層方法改良

高圧貯蔵システムの質量のなかで多くの割合を占

めるのは高圧水素タンクであるため,設計を大幅に

見直した.図4に,高圧水素タンクの構成を示す

図3 水素貯蔵システム構成

体格(mm)

Rr

内容積(D

レセプタクル

(k目)質量

70

水素搭載量(k8)

4 (樹脂ライナー)

法規ノ規格適合

FR

RR
φ 350
φ 436

また,2本のタンクは床下忙バンド状のブラケッ

トで固定される(図3)

FR:60.0

特

FR:42.8 RR:447

(水素ガスとバルブ含まず)

LI 016

L748

約 5.0

RR:62.4

KHK S0128, SAE J2579,号tr NO.13
欧州法規(EC N079,406)

高圧バルブ

CFRP層 GFRP層
口金

高圧水素タンク構成図4

高圧水素タンクは,最内層に水素ガスを封入す

るための樹脂ライナー,その外側に高圧に対する強

度を受けもつ CFRP (C引bon Fiber Reinforced

P[asuc)層,さらに外側に耐衝撃性を確保する

GFRP (Glass Fiber Reinforced p[astic)層,プ

ロテクタからなる.樹脂ライナーの両端には,バル

ブとの締結のためのアルミ製口金を有している
/>、

ーフ

回,タンク軽量化のためCFRP積層構成を改良し,

使用量を削減した.図5 に,高圧タンクの基本的

な積層パターンを示す
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ドーム部

境界部

ライナ

/n'/_.__
、

、

、、ー、!゛'、叉:^'

NN

低角度

胴体

・・{

へりカル巻

図5 高圧水素タンクの積層パターン

高圧タンクのCFRP積層構成は,次の3種類の

巻き方を組み合わせている.胴体部の強度を受けも

つフープ巻きと,ドーム部伸■方向)の強度を受け

もつ低角度へりカル巻き,およぴ,それらの境界部

を補強する高角度へりカル巻きである.ここで,境

界部の補強に必要な高角度へりカル巻きは,必然的

に胴体部にも巻かれてしまう.高角度へりカル巻き

は胴体部化約70゜の角度をもって巻かれるため,

図6に示すように,補強の効率が低下する

従来積層 高角度へりカル層
(全体の25%)

ーー'ーー
ノーーー

/
ノ

、
ノーーt

開発積層
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';γ

②フープ層でドーム形状を形成、結合部補強

.ー"1、.ーー

60 900 30

繊維角度(゜)陣■からの角度)

図6 繊維角度と強度効率

今回の開発では,高角度へりカル巻が胴部で有

効でないことに着目し,高角度へりカルを使用する

ことなく境界部の補強を実現する積層方法を開発し

た.新旧の積層方法の比較を図7に示す

フープ分散積層

③フープ集中積層

_________ι________」____ーーーーーー

従来積層方法に対する具体的な変更は,以下の3

点である

①境界部にフープ巻きを積層できるように,ラ

イナーの断面形状が平坦になるように変更

②フープ巻きの端部位置を徐々に後退させ,従

来ライナーの形状を形成しながち,境界部を

補強

③フープ巻きを内層に集中的に積層

上記の変更により,2つの効果が得られる.一点

目は,層数全体の約25%を占めていた高角度へリ

カル巻きを廃止できることである.二点目は,胴部

補強の効率が高いフープ巻きを,発生応力が高い内

層に集中させることにより,繊維強度の有効活用が

できることである.この2つの効果化より,従来積

層に対して20%のCFRPを削減することができた

32 口金最適化

CFRPの使用量を削減するため忙,図金形状につ

いても最適化を行った.口金は, CFRP開口部に作

用する内圧の反力を,フランジの画圧としてCFRP

に伝達する.このため,開図部(Ⅸバルブ径)が小

さいほど,かつ,フランジ径が大きいほど, CFRP

に与える面圧を低減でき,へりカル層のCFRP量

を削減することができる.図8 に,新旧口金形状

の違いがCFRP内面での面圧に及ぽす影響につい

て不す

図7 新旧積層方法の比較

①ライナー形状変更
(不連続部)
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内圧:70Mpa

フランジ大径化
35%(直径)

開発品

口金フランジ面圧低減

20%

従来

▼

口金形状最適化忙より,へりカル層を約5%削減

することができた

以上のように,積層構成の改良と口金径の適正化

により,境界部(高角度へりカル)とドーム部(ヘ

リカル)のCFRP使用量を大幅に削減した.その

他の質量低減アイテムと合わせ,従来積層比合計

40%削減することができ,タンク本体の質量効率

5.7Vvt%と,世界トップレベル(2015年時点)の

水準を達成した.また,図9に従来積層方法品と

新積層方法品との断面比較を示す

図8 口金部のCFRPに対する面圧

あった.そこで,タイプ4 タンクに必要な CFRP

の特性を考慮した上で,炭素繊維メーカーの協力

により,汎用グンード繊維の改良に取り組んだ

この検討の結果,弾性率は従来の汎用グレードに

近い一方で,強度を高級グンードに近づけた低ヨ

スト炭素繊維を開発した

42 高圧バルブ

高圧タンク以外の高圧部品についても,低ヨス

ト化/小型化を推進した.高圧部品は,水素』危性を

考慮し,水素が触れる部位はアルミ合金やステンレ

スを用いることが多い.今回の高圧バルブや高圧

減圧弁の材質も,2008年モデルと同様に,ポディ

をアルミ合金,主な構成部品の材質をステンレスと

した.そこで構造を見直し,部品数を低減した.図

10に,新旧のバルブ構成図を示す

介↓

MIRA1のための高圧水素貯蔵システム開発

+
開口部小径化
30%(直径)

亜西
2008年モデル

図9 新旧積層方法によるタンク断面比較

4 低コスト化/小型化

4.1 汎用炭素繊維高強度化

タンク本数を4本から2本に削減しただけでは

コスト目標に到達しないこともあり,高圧貯蔵シ

ステム全般に渡り,材料低コスト化,部品数削減,

ガソリン車用ユニットの流用など,さまざまな検

討を行った.特忙,タンク用炭素繊維については,

2008年モデルでは航空機にも使用されている高

級グレードを用いていたため,非常に高コストで

バルプ

電磁弁

フィルター

特

高圧継手

マニユアル弁

電磁

新規モデル

面
高圧タンク

K＼安全弁

介↓

2008年モデル

今回の開発では,バルブ内のガス流路を簡素化

し,電磁弁の配置を見直した.それは加え,電磁弁

内部構造も改良,小型化した.また,逆止弁などの

摺動部位については,耐久性確保のため,2008年

モデルではステンレス製スリーブを埋め込んでいた

が,部品数削減と小型化のため,省略を検討した

図 11 に,逆止弁摺動部位の比較を示す

TOYOTA Technical Revievv vo[.65 Aua.2019

図10 新旧バルブ構成

逆止弁

ニユアル弁

面、

高圧タンク

新規モデル

シート

^⇔

ポディ(アルミ)

スリープ'(ステンレス)

2008年モデル

゛鬮⇔

ポディ(アルミ)

図 11 新旧バルブ摺動部

表面処理

新規モデル
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アルミ合金は一般的に硬度が低く,ステンレス材

と組み合わせると,摺動時の凝着や異物発生による

シール不良が懸念される,このため,2008年モデ

ルではステンレス材同士を組み合わせ,摩耗,異物

の発生を抑制した.それに対し,今回はステンンス

製スリーブの代わりに,新たに表面処理の採用を検

討した

図 12 に,検討に用いた BaⅡ・on・Disk摩耗試験

の概要を示す.今回,新規値試験機を製作し,水素

中における摩耗試験を可能とした.また,図 13に

試験機概要を示す.ポール側を弁体と想定し,ステ

ンンス材とする一方で,ディスク側はボディ摺動面

を想定し,材質や表面処理を変更した.総摺動距離

は,耐久寿命を考慮して決定した.試験の結果,ア

ルミ製ボディにアルマイト表面処理を行うことによ

り,水素中でも安定した摺動特性が確保できること

が分かった

図 14に,ディスク側の材質とアルマイト処理有

無による試験中の平均摩擦係数を,図 15 恒,表面

摩耗形態を示す

1.0

0.8

0.6

0.4

テイスク

(回転)

0.2

0.0

図 14

巨三亟^

アルミ

表面処理無し

DISK 材質,

2008年モデル
相当

荷重

倩争止)

図 12 BaⅡ・on・Disk摩耗試験概要

ホール

恢テンνス

アルミ

表面処理有り

表面処理と摩耗係数の関係

荷重

SUS

新規モデル
相当

立

テイスク

(アルミ)

表画処理無し

テイスク

^^^

.'11 試験片

Imm

ホール

図15 表面処理有無による摺動面の違い

図 14,15 より,アルマイト表画処理ありの場

合は水素中でも安定した摺動特性を有していること

が分かる.以上の取り組みの結果,バルブの質量は

約25%減,部品数は 35%減となり,小型化とヨ

スト低減を達成した.図 16に,新旧バルブの外観

を示す

水素センサー

図13 BaⅡ・on・Disk摩耗試験機

,表面処理有りτ/
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43 高圧減圧弁

高圧減圧弁は,シール部品の見直しなどによる低

コスト化を検討した.高圧減圧弁の下流に配置され

るインジェクターの制御において,高圧減圧弁の調

圧値の過渡特性は重要である.過渡的な調圧値のぱ

らつきが大きいと,インジェクター噴射量ぱらつき

も大きくなり,燃費1こ悪影響を及ぽす.図 17 に,

減圧弁の構造概略を示す

低圧くコ

4.4 高圧継手

高圧継手もシール構造を変更し,低コスト化を実

現した.2008年モデルは0 りングシール方式を

採用していたが,連続的にガスを消費した際に,高

圧継手部は一50゜C程度まで下がるため,高ヨスト

である特殊材を使用していた.今回,新たにメタル

シール式の継手を採用し,部品数を削減した.図

19に,高圧継手の構造を示す

ぐ二つ大気圧

スプリング

シール部

ピストン

MIRA1のための高圧水素貯蔵システム開発

減圧弁は,高圧側弁体,低圧側ピストン,スプ

リングなどから構成される.燃料供給の際,下流の

インジェクターの動作と同期し,減圧弁の過渡流量

も変化するため,ピストン,弁体などが細かくスト

ロークする.この際,ピストン摺動部の摩擦係数が

大きく変化するなど不安定であると,調圧特性がぱ

らつく要因となる.今回,ピストン摺動シール部の

材質を安価なものに変更した上で,シール材の形状

を工夫し,安定した摺動特性を確保した.加えて,

ピストン形状も最適化した.これらの結果,2008

年モデルと比較し,調圧特性も改良された上,低コ

スト化を実現した.図 18に,流量を変化させた際

の調圧値の変化,ヒステリシスを示す

今

図17 高圧減圧弁構造概略

パイプ

＼

ナット

＼
ジョイント

パイプ,ジョイントともに材質はステンレスであ

るが,シール性能を考慮し,各々の材質について最

適な硬度を規定した.これにより,ガスケットがな

くとも信頼性が確保でき,低コスト化およぴ組み付

け時問短縮が可能となった

45 高圧センサ

高圧センサは,既存の王ンジン用高圧センサを高

圧水素中で使用できるように改良した.図20 に,

高圧センサの断面図を示す

特

図19 高圧継手断面図

従来品

開発品

水素流量

図18 調圧特性比較

ノへ、

天'
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高圧センサは,高圧加圧時におけるダイヤフラム

の微小変形を,半導体ひずみゲージで検出する構造

である.本センサを長時間,水素中で使用すると,

ダイヤフラム中に微小量の水素が固溶し,ダイヤフ

ラムが変形するため,センサ精度が悪化することが

分かった.図21 に,水素固溶によるダイヤフラム

の膨張と変形量を測定した結果を示す

裂Σ升多^

:1
半導体ひずみ

ゲージ

1●'4

図21 水素固溶によるダイヤフラムの変形

この影響に対する対策として,ダイヤフラムの

材質変更や形状変更など,複数の案を検討し,ダイ

ヤフラム内面に水素透過抑制膜を追加することとし

た.この水素透過抑制膜は,従来から存在する表画

処理技術を流用することで,コストアップを最小限

に抑えた.この結果,ダイヤフラムへの水素の固溶

量は 1割程度まで削減し,長期間,高圧水素中で

使用しても精度が悪化しないことが確認できた

ダイヤフラム

H

高圧センサ

高圧バルプ

＼
P

温度センサ

P

①

5 充填性能向上

2008年当時は,プレクール対応の水素ステー

ションの多くが充填ガス温度一20゜Cであったため,

充填時問に 10分程度を要した.また,ステーショ

ンと車両との通信規格に未対応であったため,充填

率は最大でも90%程度であった.昨今,市場導入

されたSAEJ2601 に準拠した水素ステーションは

40゜Cプレクール対応であり,これにより充填詩

問はガソリン車相当レベルまで短縮された.また,

今回,通信プロトコルに対応させることにより,充

填率を向上させた.図22に通信システム構成を,

図23 に充填時間,充填率の比較(SAE標準条件,

トヨタ社内測定値)を示す

ECU

1

Fr

①

レセプタクル

100

80

60

40

20

0

図22 通信システム構成
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また,少しでも充填率を向上させるため,通信時

の満タン判定精度改良を検討した.複数の異形タン

クを備えたシステムでは,一般的に,充填口からタ

ンクへの圧力損失差やタンク毎の放熱性の違いによ

り,充填時の温度上昇の度合いが異なる.加えて,

これまでの検討では,タンク内部でも充填時に温度

分布が生じることが分かっている.ガス燃料は液体

燃料と異なレノ,一般的値,充填中の圧力を温度で補

正すること恒より,満タンを判定している.このた

め,上述したタンク間やタンク内の温度差が大きい

場合,なるべく平均温度に近い温度を検出すること

が重要となる.今回,タンク間温度差については,

各タンクへの充填配管経路を調整し,なるべく温度

差が小さくなるようにした.一方,タンク内部の温

度差については,充填ガスの噴き出し方向や温度セ

ンサの位置を調整し,平均温度との誤差を小さくす

るよう恒した.これにより,95%以上の充填率を

達成した.図24に,タンク内での温度センサ位置

やガス吹き出し方向が充填率に与える影響につい

て,実験結果を示す

ノ

2

ノ

図23

345678

時問(分)

水素充填時問と充填率

充填ガス低温化による
充填時問短縮
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Tセンサ位置

図24

T2(45゜)T2 (0゜)TI(0゜) TI(45゜)

吹き出し方向,温度センサ位置と充填率の関係

6 認証対応

今回の開発にあたり,水素貯蔵システムの構成

部品は,新たに制定された8tr (G[obal Technica[

Re号U[ation)およぴ欧艸1法規作C N079/2009」,
作C N0 406/2010」の認証取得を目標とした

従来の高圧水素タンクは,国内の圧縮水素自動車燃

料装置用容器の技術基準として,2013年に制定

された「KHK S0128」の型式認証を取得している

が,新型FC>用高圧水素タンクおよぴ高圧バルブ

は,より厳格化された8trの試験条件をクリアし,
日本で初めてこの認証を取得している.従来の試験

条件からの主な変更点は,①圧カサイクル負荷忙加

えて,化学的,物理的衝撃(落下)を連続して評価

する点,②水素ガスを用いた圧カサイクル試験の環

境温度条件に関して,室温だけでなく極端温度も評

価する点,③火炎暴露試験忙おいて,従来の容器全

面だけではなく,熱作動式過圧防止安全装置から離

れた片側のみを爽るパターン(局所火炎)を追加し

た点,の3点である.①について,評価パターン

を図25に,また,③について,試験時の写真を図

26 に永す

なお,②{こついては,車両のカットポデーを用い

て,対舞部品以外も含めた水素貯蔵システム全体で

実施した.図27に,その際の様子を示す

初期破裂圧力

MIRA1のための高圧水素貯蔵システム開発

.・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・ー・・・ー・・・・・・・・・・.ー.・.・破裂.弌験

180,砧'WP

(4m」川
環境暴露試験 50,、N^コ

t1πle

G0見、"cyC距5 10oohr

1525C 20,0=cy0105
40C

＼

残存強度

図25 水素ガス圧カサイクル試験の手順

NVVP : Nomina{ vvorkin宮 Pre5Sure
標準作動圧力

図27 水素ガス圧カサイクル試験外観
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護

塵、
蛭▲'

また,前述した局所火炎暴露試験への対応とし

て,従来の衝撃吸収用タンクプロテクタに耐火材を

組み合わせることによって,体格を増加させること

なく耐落下性能と新しい耐火要求性能を確保してい

る.図28に,プロテクタの構造を示す

^^

図26 火炎暴露試験
(左側:局所火炎右側:全面火炎)
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ウレタン十膨張黒鉛(遮炎効果)

、、、、1、

ウレタン(衝撃吸収効果)

図28 新型タンクプロテクタ

7 おわりに

MIRA1に搭載した高圧水素貯蔵システムは,タ

ンク,バルブ,減圧弁などの構成部品を新規忙開発

することで,客室空間を損なうことなく,必要水素

量を搭載可能にした.タンクのCFRP積層改良な

どの軽量化により,2008年モデルと比較し,貯蔵

システム全体としての質量効率は約15%向上した

また,低コストかつ高強度の新規炭素繊維の採用

や,各高圧部品における簡素化と部品流用によレノ,

大幅なコスト低減を実現した.充填性能について

は,ステーションと車両との通信規格SAE J2601

およぴJ2799 に対応することにより,3分台の充

填時間と高い充填率を実現し,利イ更陛を向上させ

た.あわせて,国際水素自動車燃料装置用容器の認

証取得とともに,欧州認証「EC N079/2009」も

取得した

今後,本格的な普及期を目指して,さらなる軽量

小型化の技術開発を進め,次世代への進化を継続し

ていきたい
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1

新型燃料電池バスのFCシステム開発

要旨

燃料電池乗用車MIRA1に続き開発した,新型燃料電池バスSORAの燃料電池(FC)システムについて

紹介する.バスは,乗用車に比べて,モータ出力が高い運転頻度が多いため,乗用車のシステムのままで

はFCの電位変動幅が大きく,耐久目標時間走行後,大幅な出力低下が発生する課題があった. SORAで

は,バッテリの出力比率を大きくし, FCの電位変動幅を抑制するシステム・制御により,耐久性と動力

性能の両立を実現した.また,バッテリSOCが低い場合など,バッテリから出力を供給できない場合は,

一時的にFCの電位変動幅が大きい動作点で動作し,出力を確保することで動力性能を担保した.上記制

御を含む耐久試験にて耐久性を確認し,耐久性と動力性能が両立できたことを確認した

Abstrad

Thls article desaibes the fue[ cel[(FC) system adopted by the sora, a nevv Fc route bus developed
a什er the Mirai FC>. since an Fc route bus has a greater frequency of hi8h motor output than a
Conventional FC>, use of the Fcv system in an Fc bus results in [ar号er electric potentia[f[uctuations
and causes a substantia{ redudion in povver a什er a ufetime durability te5t. Therefore, for the sora,
the ba廿ery output rate was increased and a systern and contro[ adopted that reduces the e[ectric
Potentialf[uctuations of the FC. This configuration and contro[ enab[es the nevv Fc bus to satisfy
requirements for both durab山ty and dynamic performance, Additional[y,if sufficient povver cannot
be provided from the batteries due to a lovv state of cha唱e (SOC) or the "ke, the systern en5Ures the
required dynamic performance by temporarlty operatin8 the Fc at an operation point with a [arge
Potentia[札Uctuation ran8e to boost output. The durabitity of the Fc system in the sora,indudin8 this
Contro[, vvas verified in durability tests. These tests confirmed that the Fc system achieved both the
required durabi{ity and dynamic perforrnance

キーワード燃料電池, FCシステム, HVシステム,電位変動,出力低下,耐久性,電力分配

Development of Fueι CeⅡ System for Nevv FC BUS

小川朋宏州 馬屋原健司州

Tomohiro08avva Kenjiumayahara

井漕好博、.

Yoshlhiro lk08i

まえがき

近年,地球温暖化,大気汚染といった環境問題が

深刻化するなか, C02, NOXなどのエミッション

を排出しない機構,また,特定の国・地域{こ偏在せ

ず,多様なエネルギー源から製造できる水素燃料を

使用した燃料電池(以下FC)の注目が高まっている

トヨタ自動車では, FCの普及拡大,水素社会の実

現に向け,燃料電池乗用車(MIRAI)に続き,新型

燃料電池バス(SORA)を開発した

本稿では, FCバスの課題であった動力性能と耐

久性能の両立を実現したFCシステム構成と,その

制御について述べる

特

町バワートレーンカンパニーFC製品開発部
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2 車両概要

2.1 車両主要諸元

SORAの概観を写真1 忙,国士交通大臣認定を

取得した2002年モデル御と,今回の車両諸元を,

表1 に示す

写真1 新型燃料電池バス(SORA)

牙一

65

=三=三=三



SORAでは,2002年モデルより優れた動力性能

と,大幅な耐久性能向上を達成することができた

また,大容量外部給電機能をもち,災害時忙避難所

で約4.5日分(使用電力量を約 50k>Vh/日で試算)

相当の電力供給が可能となっている

車両

表1 車両諸元

全長/全幅/
全高(mm)

FC

スタツク

定員(人)

外部給電
システム

SORA

10,525/2,490/3,350

モータ

種類

出力(kvv)

最高出力(kvv)

駆動用
バッテリ

3

最大出力9kvv
供給電力量235kvvh

2002年モデル
FCバス

79

最大トルク
(N ・ m)

FC耐久性向上制御

高圧水素
タンク

3.1 概況

SORAでは,2002年モデルに比べて大幅にFC

スタックの耐久性を向上させるため,スタックの出

力低下を引き起こす白金触媒溶出・大粒径化を抑制

するシステム・制御の開発を実施した

10,515/2,490/3,360

114×2

種類

本数(本)

個体高

113×2

公称使用圧力
(Mpa)

22 FCシステム

図 1 に, SORA と MIRA1のシステム構成を示す

必要な動力性能と耐久性能を確保するため,乗用車

で開発したトヨタフューエルセルシステム(TFCS)

は二次バッテリを 1 基追加したシステムを,2 シ

ステム搭載した.これらは電気的に分離され,独立

したシステム動作をしており一駆動モータはギアを

介して機械的に接続されている.各々の駆動モータ

は同じ出力となるよう電力分配の設計をし,燃料電

池,補機部品の耐久性向上に寄与している

60

335 × 2

分子形

なし

32 スタック出力低下メカニズムとバスの課題

FCの触媒である白金は,電位が高い場合に溶出

し,電位が低い場合に析出する特性がある.また,

電位が低い場合に白金表面の酸化被膜が除去され,

直後に電位が高くなると白金が溶出しやすい特性が
(2×3)ある

電位変動を繰り返し,白金の溶出・析出を繰り返

すことで白金粒子径が増大し,有効触媒表画積が低

下する(図2).有効触媒表面積が低下することで

反応抵抗が増大し,出力が低下する(図3)

90 × 2

ニッケル水素

80 × 2

10

260 × 2

70

5
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SORA に, MIRA1のシステムとその制御を流用

すると,図3のように,耐久目標時間走行後の有

効触媒表面積は非常に小さくなり,大幅な出力低下

は至る

図4は,乗用車と路線バスの標準的な走行パター

ンでのモータ出力の頻度を表したグラフである.バ

スは乗用車に比べて,高出力の頻度が高く,バスの

出力範囲を賄うには,電圧変動幅つまり前述の電位

変動幅を大きく使う必要があり(図5),大幅な出

力低下を招いてしまう

07

゜" 1

( 1 )P川,= Pπ十PbⅢ

>fmin から決まる FCの最大出力(pjm川゛以下
でモータ出力を賄えるよう,以下のようにシステム

設計を実施する必要がある

0

新型燃料電池バスのFCシステム開発

0 10 20 30 40 50 60 70

モータ出力(kvv)

乗用車と路線バスのモータ出力頻度図4

乗用車一般走1

n路線バス走行

(2)PhⅢ之 P刎ω一Pπ川。V

図 7 に MIRAI, SORAのモータ最大出力時の

FC,Σ次バツテリの出力内訳を示す.乃御爪(SORA)
で,モータ最大出力を得るためには,乗用車に比べ

て,より二次バッテリ出力が必要となり,既存ユ

ニットを流用し,二次バッテリを2基搭載するこ

とで,モータ最大出力を供給可能とした

09

0.8

07

0.6

ノ

_乗用車7般走行_'、ノ

0.5

(SORA)
0.4

80

電位変動幅

09
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33 電位変動幅を少なくするシステム・制御設

計

FC は,図 6のような P>1寺性をもっているた

め,電位変動幅を抑えるには,スタックの負荷変動

幅を抑える必要がある'最低発電量を維持しなが

ら,負荷変動幅を抑えるため, SORAでは下限電

圧(>fmin)を,耐久後の出力目標を満足するよう,

MIRA1に比べて高く設計した

モータの出力(P、,剛)は,FC 出力(pk),二次バツ
テリ出力(乃加)から供給し,以下の出力収支で成

立する(補機消費電力を省略)

図5

FC 出力(kv、/)

乗用車と路線バスの電位変動幅

Vfmin60RA)

Vfmln(MIRAI)

特

0.5

0.4

SORAの

下限電圧

Pfcmax(SORA) pfcmax(MIRAD

FC出力(kいノ)

SORAとMIRA1の最大出力図6
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図フモータ最大出力時の出力内訳

3.4 二次バッテリにより出力確保したシステム

の課題

モータ駆動に必要な電力を二次バッテリから供

給することで,FCの負荷変動幅を小さくすること

を実現しているが,連続登坂などで二次バッテリの

SOCが低くなる場合や,Σ次バッテリの温度が高

い場合など,Σ次バッテリから電力供給できない状
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態では動力性能が不足する

二次バッテリの出力が得られない場合は,一時的

に下限電圧を下げ, FCで出力を賄うことで,動力

性能を確保した.図8忙設計概要を示す.車両の

要求出力が上昇していていくと, FC出力を上昇さ

せるが, FCの下限電圧に達すると,二次バッテリ

から出力をさせる(図8①).車両要求出力が増加

し,維持されると,FCの下限電圧の出力と二次バッ

テリの出力で賄われ,バッテリSOCが低下する(図

8②). SOCの下限に達すると,耐久性向上のため

の電圧の下限を一時的に低く設定し, FC出力を増

加させ,二次バッテリの出力を抑制し(図8③),

車両の要求出力を満たす

①

.三・・、 FC出力

車両要求出力

R
羽

②

FC出力

バッテリ出力

③

バッテリ1出力

バッテリ2出力

ーー、1

ノ車両要求出力

ノ

図9

時問(sec)

加速時のFC電圧挙動検証結果

3.5 実機による検証

図9に,路線バス走行中の加速時のデータを示

す.車両要求出力を二次バッテリとFCから供給

し,耐久性向上のための下限電圧を守る動作点制御

を実現することができた

また,路線バス走行時の二次バッテリ温度と

SOCのグラフを図 10に示す.路線バス走行では,

耐久性向上のための下限電圧を守る制御動作が可能

な二次バッテリ温度とバッテリSOCの範囲内で走

行することができ, FCの耐久性向上と動力性能の

両立を図ることができた

図8 出力確保手法の設計概要

FC電圧下限

FC耐久向上制御のバッテリ上限温度

SOC下限

欝

FC電圧下限 1
-1

FC耐久向上制御の下限バッテリSOC

バッテリ温度(て)

図 10 路線バス走行時のバッテリSOCと温度

上記のようは,電位変動幅が少ない動作点での制

御を実現したことで,有効触媒表面積の低下を抑制

でき,耐久目標時間走行後の出力低下を目標性能以

下1こすることができた(図 11)
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また,連続登坂時のデータを図 12に示す.連続

登坂により,二次バッテリのSOCが低下すると,

FCの下限電圧を一時的に下げ, FCの電力供給を

増加させることで,モータの要求パワ一を不足なく

出力し,車速維持が可能であることを確認した

60

ノ、50 -.ー、

E40・

翅

10

FC出力が一時的に上昇

■参考文献

(D 長沼良明ほか:燃料電池ハイブリッドバスの

開発.自動車技術会春季学術講演会.2003,

136

(2) Robert M. Darun8a, et at.: Kinetic Model
Of p[atinum Disso[ution in pEMFCS

Joumat of The Etectrochemica[ society 特
>d.150,2003, A1523-1527

(3) Robert M. Darung et a[.: Mathematicat
Model of p[atinum Movement in pEM

Fue[ ceⅡS. Joumat of The E[ectrochemica[

Society.>01.152,2005, A242-247

本論文は,下記発表済み論文の転載(一部変更)で

ある

小川朋宏ほか:新型燃料電池バスのFCシステム開

発.自動車技術会秋季大会学術講演会講演予稿集,

2018, P.74

皿著者

-Y/'ー'、、_

バッテリ1出力

"＼

バツテリ2出力 1

新型燃料電池バスのFCシステム開発

ハッテリ 2SOC

バッテリ1SOC

/

仕10.5
冊 0.4・'
LL O.3」

FC出力

井漕好博

69

0.2

下限FC電圧
/

ハッテリSOC下限

図 12

4 まとめ

路線バスは乗用車に比べて,モータ出力が高い

運転頻度が多いため,乗用車のシステムのままでは

FCの電位変動幅が大きく,耐久目標時間走行後,

大幅な出力低下が発生する課題があった, SORA

では,バッテリの出力比率を大きくし, FCの電位

変動幅を抑制するシステム・制御により,耐久性と

動力性能の両立を実現した

本開発実施にあたり,日野自動車株式会社,株式

会社デンソーに多大なご協力をいただいた.謹んで
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生産性向上を狙ったライン内情報活用

Uti[ization of produdion Line lnformation to lmprove produdivity

藤村皓亮州渡邉祐貴、.林佑樹州

Hiroaki FujimuraYuki HayashiYuki＼Ⅳatanabe

要旨

自動車業界が変革期を迎えているなか,低りソーセスでのエンジン生産ラインのスムーズな立上げを目

指してラインを構築しているが,計画通りの稼動を達成するまでに時問がかかっている.今回,エンジン

加エライン内情報を活用し,可動阻害要因が刃具交換作業・設備故障と刃具異常によることと特定した

また,それぞれの要因に対し,刃具交換作業効率化・設備故障兆候管理・刃具異常メカニズム解明のシス

テムを構築し,活用した結果について示す,

Abstrad

As the autornotive industry faces a period of transformation, it is desirab[e to start up engine
Production tines smooth[y and usin8 a minirnum of resources. Hovvever,it takes time for these lines
to reach productlon tar8ets. ut川Zin8 information from engine machinin8 tines, the causes of these
Production de[ays vvere identified as cuttin8 too【 rep[acernent vvork, equipment ma{fundions, and
CU廿in8 too[ abnorrnatities. This artic[e outlines how these causes vvere identified and addreS5ed by
increasin8 the e伶Ciency of cuttin号 too[ replacement vvork, mana8in8 S喰ns of posS山[e equiprnent
maⅡUndion, and estabushin8 a system to identify the mechanisrn of cut[in8 tool abnormatities. 1t atso
describes the results of these lnitiatives

キーワード生産ライン,10T,稼動阻害要因,波形監視, AI,ニユーラルネツト

背景・目的

今田,自動車業界は変革期を迎えており,電動

化・自動運転・コネクテッドといった技術革新が加

速し,りソーセスも重点的に投入されている.一方

で,これらの技術革新が進んでもエンジンは必要と

なるため,低りソーセスでのライン立上げが要求さ

れている.しかし,目標の期間では規定のライン稼

動にまで達せず,多くの時間がかかっている.そこ

で今回,素早い生産阻害要因の特定・対策実施を狙

い,各設備からワーク状態・異常詳細・電流波形等,

さまざまな情報を収集できる環境を構築した.本論

文では,これらの情報を用い,要因特定・対策実施

を狙ったシステムを作成し,活用した結果を示す

2 構築したシステムと導入結果

州パワートレーンカンパニーエンジン生技部

生産状況の見える化(改善版稼動モニタ)2.1

まず,阻害要因把握のために稼働モニタの機能を

向上し,生産状況の見える化を行った.従来の稼働

モニタは,「運転中」「異常」「刃具交換停止」といっ

た状態を設備ごとに時系列で表示していたが,停止

要因把握には不十分であった.そこで,停止要因を

明確にするため,異常詳細や設備内ワーク有無等の

情報を取得できる環境を構築した(図1).これに

より,ワーク未搬入による停止なのか,未搬出によ

る停止なのかが分かり,ライン停止原因となる設備

を特定できる.また,異常ごとの停止時間や,刃具

交換・品質チェックの累計時間を表示する機能も追

加した.本モニタを活用し,停止要因を分析した結

果,「刃具交換作業の遅れ」「設備異常1「加工不良」

によることが分かり(図2),各要因への対策を次

節から示す

70
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22 刃具交換作業効率化(刃具交換時刻予報シ

ステム)

「刃具交換作業の遅れ」は,刃具交換作業タイミ

ングの重複により発生している.工程計画時,刃具

交換等の作業王数を見積り,配置人数を算出してい

るが,作業が重なると同時に対応できず,その結

果,停止時間が増加することが分かった(図3)

そこで,刃具交換作業の重なりの事前把握を狙い,

発生時刻を予測する「刃具交換時刻予報システム」

を開発した.刃具交換作業は規定生産数ごとに発生

するため,全設備から規定数と現在数を取得し,作

業発生時刻を予測する(図4).刃具ごとに計算さ

れた時刻を一覧で表示する画面を作成し,随時確認

できるようにした(図5).これにより,発生時刻

を事前に把握でき,準備ができる.本システム導入

により,刃具交換作業を1直あたり80分低減する

ことができた

また,副次的な効果として,発生タイミングが休

み時間になる作業の前出し実施により,休み時間中

も稼働できるようになり,ライン稼働時間も増加し

た
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図3 刃具交換重なり時の設備停止時問増加
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図4 刃具交換時刻計算方法
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重なり

23 設備異常の低減信窒備状態監視モニタ)

信登備異常」による停止低減のために,長時闇

停止の異常内容を分類した結果,主軸・送り軸の

焼付による停止時間が長く,次いで,治具不良・

モータ不良等による停止時間が長いことが分かった

(図6).設備異常は,一度発生すると設備の分解・

修理・復元・精度確認を実施しなけれぱならず,長

時間の停止となり,ライン稼動を妨げるため,異常

兆候の把握が必要である.従来より,異常兆候の早

期検出に取り組んできたものの,測定できるデータ

を不定期で収集しており,未然防止につながらな

かった.そこで,今回,常時データを収集・監視す

ることで異常兆候を検知する,信剣肩状態監視モニ

タ」を構築した

まず,直接データを収集できるモータ等の電動

部に関し,焼付き・損傷を監視するため,主軸トル

図5 刃具交換予報システム画面
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クの監視を実施した.加王時のトルクは,刃具の摩

耗程度・ワークの硬度等により変化するため傾向を

把握しにくい.そこで,変動の少ない非加王時であ

る,モータ空転時のトルクを監視する方法を採用し

た.また,モータ水入りや絶縁劣化検知のため,絶

縁抵抗値も監視した.その結果,絶縁抵抗値低下か

らモータ水入りを検知し,非稼動時に交換すること

でモータ故障によるライン停止を防止できた(図7)

一方で,治具・クランパ等のメカ部は,直接デー

タを収集することが困難である.そこで,代替デー

タを監視することで状態を把握した.治具状態の監

視のため,品質チェックの測定結果を活用し,面位

置測定データから,治具傾きを検出できた

要であり,今回の情報収集に,刃先・セッチングの

情報を収集できる環境を追加した(図8).使用後

の刃具を再研磨する集合研磨室(集研)にある刃先

検査装置での情報や,刃具を設備に取り付けるホル

ダと刃具のセッチング精度取得のため,プリセッタ

の情報を収集し,必要な情報を一元的に収集できる

環境を構築した.さらに,不具合発生時,膨大な

データから対象データを素早く取り出すため,刃

具・ホルダ・ワークに個体旧を付与し,それぞれ

の ID にデータを紐付けて保存した(図9),この「刃

具盾報紐付けシステム」を活用し,慢性不具合で

あったクランクシャフトの油穴あけドリル破損での

取組み例を示す(図 10)

設備イメージ

5

^
①

主軸焼付
過負荷

図6 設備異常毎ライン停止時問実績

②

送り軸
損傷

治具イメージ

①②負荷トルク

1 一勤、1N'
・・・・・・・,, 11^1]."・

③

直接監視

治具
不良

■徹

④

モータ

不良

④絶縁抵抗

見える化・解析

1'ゞ-1、#
その他

③治具不良を加工精度で監視

代替データ監視

2.4 刃具異常の低減(刃具情報紐付けシステム)

刃具の破損等の「加工不良」は,突発的に生産現

場で発生している.その都度,データ収集個所を決

めて収集を開始するが,再現せずに,残されている

不良ワークと破損刃具から原因を推定し,対策して

いる.しかし,推定された原因が真因ではなく,不

具合が1曼性化するケースが多く発生する.これらを

引き起こす加工不良のメカニズムを特定するために

は,生産ラインや設備盾報に加え,刃具の情報も必

A B "f:';i"、、'ー'、"、、、【、、ー.
C ゛↓...8

0・1 ^、'

I U血 1-、1 ν1 」、1 ι聞置J円ι「

図7 異常兆候監視方法と結果
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図8 刃具情報収集環境
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クランクシャフトの油穴ドリルは,3か月で20

本程度折れており,稼動に大きな影響を与えてい

る.折れモードは2つに分かれ,刃具交換直後1本

目に折れる「初品折れモード」がおよそ60%,寿

命途中で折れる「寿命途中折れモード」がおよそ

40%発生していることが分かっている.今回,こ

の2つのモードそれぞれに取組みを実施した

(1)初品折れモード

初品折れに対し,折れの有無と刃先の紐付け

データから折れ時の特徴を調査した結果,再研後の

刃先画像から,シンニング形状に違いがあることを

突き止めた(図 11).シンニング部が大きすざる

と刃具剛性が低下し,折れに繋がる.シンニング形

状と折れの相関を確認するため,実証評価を実施

し,闘値を見極めた結果,シンニング深さ管理で折

れを防止できることを確認した.従来,再研磨時は

シンニング深さを管理していなかったが,実証結果

を集研メンバーと共有したところ,シンニング深さ

の管理方法と研磨方法が考案された(図 12).こ

の方法を,再研磨後の管理項目に加えてからは,初

品折れは発生していない(図 13)

19

】フ

15

13

11

09 1

0.フ

生産性向上を狙ったライン内情報活用

・曾・罰

妙

図13 シンニング入り量管理実施結果

(2)寿命途中折れモード

寿命途中折れ時の主軸トルクを正常時と比較した

ところ,折れ発生前から主軸トルクが上昇している

ことが分かった(図 14).このトルク上昇の発生

タイミングを調査したところ,折れ発生の約25サ

イクル前であることが分かった(図 15).この上

昇が破損の兆候である可能性もあり,上昇時に発生

している現象把握のために,トルク波形の監視シス

テムを構築した

トルク上昇の瞬間を捉える手段が必要であり,今

回,トルク上昇は一見すると明確なため,闘値での

判定をまず実施した.しかし,正常時の波形も一定

ではないことが分かり,単純な閥値では判定できな

かったため(図 16),今回,機械学習を用いて波形

判定を実施した.機械学習手法については,学習サ

ンプルが多数必要なものの,波形の特徴量を抽出す

ることなく波形自体を判定できる,ニューラルネッ

トを採用した.2週間ごと1こ全加エサイクルを学習

し,正常波形モデルを作成,そのモデルと各加工の

波形の偏差を毎サイクル算出することで,異常をり

アルタイムに検出する監視システムを構築した

フ/14

菟美慾'号◇必瞭◇◇

0くタ'◇◇◇在)

8/8 9/2 管理後折れなし

管理値
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鰄誘

、

子
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形状差有

図11 初品折れモード刃具の刃先観察結果
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図12 シンニング深さ管理方法
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4 折れ兆候の波形

1,1゛^y 醜印鄭
図16 トルク上昇時波形・正常時波形バラツキ

ニユーラルネットを活用した監視を実施した結

果,トルク上昇を検知できた.また,検出時にドリ

ルの刃先を確認したところ,マージン部に肩欠け

が見られた(図17).以降,合計7例の検知があ

り,いずれもマージン部肩欠けによるものであった

(図 18).このような肩欠けは刃具折れを引き起こ

すものであり,このトルク上昇の検知システムは,

刃具折れの兆候を検知できたと言える

次は,マージン部に肩欠けが見られた刃具に関

し,再研磨後,設備取り付け前の刃先写真から,肩

欠けの原因を集研メンバーと調査した.結果,7例

の内1例において,再研磨時,切れ刃部に実施して

いる手作業ホーニングが,マージン部にまでかかっ

ていることが分かった(図 19).これが肩欠けを引

き起こしている可能性があるため,再研磨時,ホー

ニング作業後に,目視にてマージン部にホーニング

がかかっていないことをチェックしている.現在,

他の6件についても継続調査中である

月毎の正常時の

皮形(1~6月)

主軸トルク波形

'ーーーー、ーー^
ia 、^^、冒

1■一1=皇
!1____^_^__'

刃先観察結果
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図 17

V^^

トルク上昇検出時波形と刃先

図 18
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.

欠け

トルク上昇検出時刃先観察結果

本システムを活用し,クランクシャフト油穴あ

け王程について,トルク上昇を検知し,原因の特定

を進めてきたが,トルク上昇時は刃具を交換した結

果,刃具折れに至ることはなくなった.この結果よ

り,トルク上昇を検知するまで刃具寿命を延長する

トライを実施したところ,肩欠けせずに,現状寿命

の4倍加工できた.また,摩耗量を考慮しても,再

研磨時の取り代を増加させることなく,寿命を2倍

は延長できることが分かった(図20)

図19 肩欠け刃具の再研時調査結果
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本王程は,折れが頻発していたため寿命を短縮さ

れていたが,肩欠けが対策できれぱ大幅な寿命延長

が狙えることが分かり,現在,引き続き取組み中で

ある.また,別工程でも同様に,刃具異常のメカニ

ズム解明・対策実施も進めている

16「^現状設定寿命一
14^^.^ 050台)

75

現状再研代での
設定可能寿命BO0台)

0 50 100 150

3 本システムの展開

今回の取組みから,ラインの生産性阻害要因は

「刃具交換作業の遅れⅡ設備異常Ⅱ加工不良」であ

ることが分かレノ,今回作成したシステム兄女善版稼

動モニタ」「刃具交換時刻予報システム」「設備状態監

視モニタ」「刃具情報紐付けシステム」がそれぞれ有

効であることを示した

本システムは,今後展開されるラインに標準で

展開し,グローバルでの生産性向上に活用していく

(図 21)

図20 寿命延長トライ結果
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図21 標準展開システム図イメージ
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^

可

人工知能を活用したエンジン起動時振動ぱらつき要因解析

^

Fador Ana[ysis of En宮ine start vibration variations using Artifida11nteⅡi宮ence

下出健人兜 石崎啓祐州 駒田匡史、,
Kento shimode Masashi KomadaKeisuke lshizaki

要旨

エンジン起動時振動のぱらつきの要因解析では,振動理論に基づく現象解析や多変量解析を進めてきた

が,強制力に関係する ECU(エンジンコントロールユニット)の制御値は膨大で,限界があった.そこで,

多変量の複雑な関係を再現できる機械学習に着目し,因子の寄与度を定量化できる決定木を適用した,

さらに,解析モデルを用いて要因解析の妥当性を検証した

Abstrad

Fador ana[ysls of en8ine start vibration variations has been carried out by mu[tivariate analysis or by
ana[yzin8 Phenomena based on vibration theory. Hovvever, vvith en晉ine contro[ unit (ECU) va[ues re【ated
to excitation forces expandin8 rnassive[y, these methods have reached their usefu[[im心. Therefore,

this research focused on rnachine [eamin8, wbich is capable of reproducin8 the comp{ex relatlonS川P
between mu[tゆ[e variables, and app[ied a decision tree that quantifies the contribution ratio of each
fador. subsequentty, the validity offador ana[ysis usin号 the deve[oped modet was vehfied

キーワードエンジン起動時振動,機械学習,ランダムフォレスト,ぱらつき要因解析

まえがき

トヨタ自動車は,電動車の開発・展開を軸とした,

2030年までの電動車普及に向けた取り組みを公表

した.2030年までに,グローバル販売台数におけ

る電動車を550万台以上に増加させる計画であり,

そのなかでも H>(ハイブリッド車)や PH>(プ

ラグインハイブリッド車)に対して,モータとエン

ジンを協調させる技術のさらなる進化が必要であ

る.本論文では,モータとエンジンを協調させて,

エンジンの起動と停止を行う際に発生するエンジン

起動停止時振動に関して,そのぱらつきの要因を解

析する技術を取り上げる

これまでに,エンジンの起動停止時振動の目標ン

ベルを達成させるため,強制力であるエンジンの筒

内圧の低減技術,エンジン懸架系の感度低減技術が

開発されてきた.一方で,同一車両でも起重加討辰動

のレベルにぱらつきがあり,その最大値が乗員へス

トレスを与えることがある,ぱちつき低減対策とし

て,エンジン起動時の初期クランク角を制御し,エ

ンジン筒内圧のぱらつきを抑えてきた.しかし,初

期クランク角が一定でもぱらつきが発生することが

あり,初期クランク角以外の要因の特定が必要であ

る

従来は,振動理論に基づく現隷解析や多変量解析

を用いてきたが,因子の数を絞り込めない場合や,

因子間の多重共線性が存在する場合,解析が非常に

困難となる,そこで,多変量の複雑な関係性を再現

できる人工知能の一種である機械学習を適用して,

エンジン起動時振動の要因解析を行った.その際,

機械学習のなかでも,因子の寄与度を定量化できる

手法を適用した.また,過渡振動を機械学習で解析

する際,振動波形を特徴量化して入力することで,

計算負荷の低減を図った.さらに,解析モデルを用

いて抽出した要因の影響を確認し,人工知能紀よる

要因解析の妥当性を明らかにした

町先進技術開発カンバニー先進車両技術開発部
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2 エンジン起動時振動のメカニズムと

従来技術

図 1 に, H>ユニットの概要を示す山.エンジン

起動時には, MGI (Motor Generatorl)が駆動

トルクによりエンジン回転数を上昇させ,規定の工

ンジン回転数になると点火する.エンジン起動時振

動は, MG1 による駆動開始時から発生し, MGI

の駆動トルクやシリンダ内の空気の圧縮膨張反力,

点火時の燃焼圧によって生じるエンジントルク変動

を強制力として増大し,エンジン回転数の上昇化

従って減衰していく過渡的な現隷である(図2)



MG2(モータ)

モータリング開始

図1

エンシン

HVユニットの概要

区玉亟長ヨ

人工知能を活用したエンジン起動時振動ぱらつき要因解析

初爆

従来行われてきたエンジン起動時振動のぱらつき

対策に初期クランク角の制御があるB).この対策

は,図3 における強制力のうち, MG1 によるモー

タリング時の空気圧縮膨張反力のぱらつきを抑え

る.空気の圧縮膨張反力は,エンジン起動時の初期

クランク角と関係があるため,エンジン停止時にク

ランク角の停止位置をある範囲内1こ制御すること

で,エンジン起動時振動のぱらつきを抑制すること

ができる

0.5

区張動匝亘1

モータリング

エンジン起動時振動は図3のように,強制力で

あるエンジントルク変動やモータの駆動トルクが,

エンジンマウントを経由する伝達経路と,トランス

ミッション,ドライブシャフト,サスペンションを

経由する伝達経路を介して,ポデーへと伝わること

で発生する②

図2 エンジン起動時のフロア振動

1.5 (sec)

ファイアリング

2.5

3

35

エンジン起動時振動のぱらつき要因

エンジン起動時振動のぱらつき要因は,モータ

の駆動トルクやエンジンの筒内圧の大きさのぱらつ

き,モータの駆動開始やエンジンの点火のタイミン

グのぱらつき,ギア等のガタのぱらつきが考えられ

る.これらをまとめると,図4 に示すように, Bの

制御出力 G金制力の大きさ・タイミング,ハードの

状態)とCの不確定要因(ギア等のガタ,燃焼の

ぱらつき)に分けられる.本研究の対象はぱらつき

の要因解析であり,異なるケースで計測されたデー

タは同じものとみなすことができない.また,エン

ジン起動時振動は過渡現象であり,時系列での因子

同士の関係性が重要であるため,要因と考えられ

るデータを同時に計測する必要がある.しかし, B

の制御出力とCの不確定要因の物理量のなかには,

計測技術がないものや,計測器の取り付けに時間が

かかるものがある.一方で, Bの制御出力を決定す

るのは,Aの ECU(エンジンコントロールユニット)

の指令値であるため, ECUの指令値を解析するこ

とで,制御出力に関する要因を抽出することが可能

である,そこで,本研究では, ECU指令値を含む

ECU の RAM (Random Access Memory)値を
解析し,ぱらつき要因を抽出する.ここで, ECU

のRAM値とは, ECUの制御に用いられる状態観

測値や制御指令値のことを意味している. ECUの

RAM値からは,ギア等のガタや燃焼のぱらつきを

解析することはできないが,強制力の大きさやタイ

ミング,ハードの状態のぱらつきに関係する因子を

網羅することができる

^

匝亟王三回

ーーー^
1 ファイアリンク
1 圧縮膨張反力

モータリング
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エンシン
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=ツション
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図3 エンジン起動時振動の伝達経路
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A.ECUの指令値 B.制御出力

筒内圧の大きさ

モータトルクの
大きさ

点火のタイミング

モータトルクの
周波数、形状

C.不確定要因

RAM値

図4 エンジン起動時振動のぱらつき要因

気温
バッテリ充電量

X

ギア等のガタ
のぱらつき

燃焼のぱら
つキ

空気と燃料
の混合度合

図5 に, H>のエンジンとモータのRAM値の

数を示す. RAM値の数は,エンジンのECUで

約 30,000個,モータの ECU で約 1,000個ある

RAM値が増えると,振動理論等の原理に基づく解

析では,ーつーつのRAM値の振動への影響を定式

化すること1こは限界がある.また,多変量解析(線

形回帰手法,主成分分析)は, RAM値が増えて高

次元となると相互相関が高まって要因が抽出できな

くなる

フロア振動

と,モデルの出力に寄与する入力の説明のしゃすさ

の二軸で整理したものである.表現能力が高いモデ

ルは,より複雑な学習・分類が可能となる.教師あ

り学習では,モデルの内部パラメータ数が多いほど

表現能力が高くなるが,モデルが複雑になるほど,

モデルの出力に寄与する入力を説明することが難し

くなる.本研究で扱うモデルは,振動のぱらつきに

寄与するRAM値を解析するため,分類結果に寄与

した入力を判別できなくてはならない.そのため,

入力変数の寄与度の定量化が容易な手法のうち,表

現能力が高いランダムフォレストと呼ぱれる手法を

用いる⑤.ランダムフォレストは,決定木という木

構造を利用したアルゴリズムと,多数決型アルゴリ

ズムを組み合わせた手法である.決定木は,入力変

数と闘値の大小判定を繰り返すことで分類を行う

強制力乃
,^ーー^ーーーJ-ーーーーーー

エンシン

EFI・ECU 30,000 変数

モータ(MGI, MG2)

MG.ECU I,000変数

図5 ハイブリッドシステムのECU制御変数の数

エンシン

トルク

伝達特性力

r-ーー"^、

4 機械学習による起動時振動ぱらつき
の要因解析

機械学習手法の選択4.1

本研究では, ECUのRAM値を解析するため,

多重共線性の強いデータの相互作用を再現できる

機械学習手法を適用する.機械学習には,教師あ

り学習と教師なし学習がある④.教師あり学習は,

ユーザが入カデータと望ましい出力俸始市)のぺア

群より,入力から望ましい出力を生成する関数(モ

デル)を作成する.一方,教師なし学習は入カデー

タだけが与えられ,出カデータは与えられない.本

研究では,エンジン起動時振動の指標を教師とする

ため,教師あり学習となる

図6は,教師あり学習の手法を,表現能力の高さ

エンシン

入力寄与の説明しやすさ

トランス

ミツシヨン

線形回帰

■トフロア振動

表現能力の高さ

図6 機械学習の手法

図7の例では,気温と湿度という2つの入力変

数から,大小判定に従って本日の天気が寒いか否か

を分類している.各大小判定で用いられる入力変数

(気温,湿度等)と闘値(何度,何パーセント等)は,

分類に最適なものをモデルが学習して決める.多数

決型アルゴリズムは,それぞれ異なる学習データか

ら生成した決定木を複数作り,それらの分類結果の

多数決をとるものである

ヴ:!1:1
Chln

決定木
ランダム

フオレスト

レ

ネツトワーク

YES

決定木の
アンサンプル
学習モデル

78

寒くない

丁イーニナ
ラーーング

決定木の例

"本日の天気は寒いか否か"の分類

t:温度 h:湿度

NO

t = 18 de ree, h = 80%

t く 15 de8ree?

YES

寒い
NO

寒くない

t > 20 de号ree?

YES

寒い

分類結果:寒くない

図7 決定木の概要
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図8は,本研究で扱う分類モデルの概要である

このモデルは,ある計測ケースにおけるX種類の

RAM値を入力した際に,その計測ケースにおける

振動指標(vibration index)を出力するものである

モデルは,図7で示した決定木をN本使用し,各

決定木は,最大M個のRAM値と闘値の大小判定

により構成される.各決定木は,入力されたX種

類のRAM値より,大小判定に基づいて振動指標を

分類する.例えぱ,図8の決定木 1 は,上から順

に大小判定を繰り返し,振動指標は7.5であると

分類している.同様にして,決定木2から決定木

Nは,それぞれ振動指標の分類結果を出力し,最

終的にそれらの分類結果を多数決して,モデル全体

としての振動指標の分類結果を出力する

各RAM値の振動指標の分類への寄与度,すなわ

ち振動のぱらつきへの寄与度は,図8の複数の決

定木の大小判定において,各RAM値が出現した回

数に基づいて算出する

N本の決定木における各大小判定で用いられる

RAM値と闘値は,決定木単体の場合と同様に,分

類に最適なものをモデルが学習して決める.一方

で,「各決定木における大小判定の最大数M」と「多

数決を行う木構造の数N」は,あらかじめ設定す

る必要がある

人工知能を活用したエンジン起動時振動ぱらつき要因解析

能は向上する一方,モデルの出力に寄与する入力を

説明することは難しくなる.そのため,本研究の木

構造の数は,木構造の数を順に増加させた場合の性

能を比較し,性能が飽和した30 とした

43 計測プロセスの効率化とRAM値の削減

機械学習では,分類の能力が高いモデルを生成

する上で,データの計測ケース数(N数)が非常

に重要である.一般的な多変量解析では, N数は

RAM値の数に対して 3倍から 10倍必要であり,

機械学習ではそれ以上のN数が必要と言われてい

る.本研究では,エンジンやモータの強制力に影

響する約750種類のRAM値を解析対象とする

一方で, RAM値の数の 10倍である 7,500 回の試

験を,現状の王ンジン起動時振動の計測プロセスで

実施すると,7週間の試験期間を要し,負荷が大き

い,そこで,計測プロセスの効率化と,機械学習

手法で用いられる変数選択によるRAM値の数の削

減により,1週間で機械学習のモデル生成に必要な

データ数を取得する

N数 1,000 回の試験を,計測工数のかかるプロ

セスを省略・自動化することにより,計測プロセス

の効率化を図った(図9).①統合計測による計測

器の削減,②計測シーケンスを組むことによる手動

作業の削減,③データ後処理プログラムの改善恒よ

る,計測ケースごとのデータ切出し工数の削減を

行った.その結果,これまでのエンジン起動時振動

の計測プロセスではN数1,000回で35時間かかっ

ていたところを,15時間で実施することができた

RAMI

0.12

RAM2

0 振動指標

0.47

RNV、3

0.33

I RAM3 > 0.2?

NO

RAM4

決定木 1

052

95

入力

RAN、5

0.28

2 RAM5 > 03?

'、、ーノー＼

RAM6

YES

072

7

RAIV、フ

M. RAMI

0.81

RAM8

RAMI0

0 > 0.57

決定木2

0.39

8

8

1 > 09?

7

RAMX

出力

RAM57 > 0.17

.

0.03

42 各決定木における大小判定の最大数と

多数決を行う木構造の数について

分類の要因となった入力を説明しやすくするた

め,モデルが複雑になりすぎないよう,「各決定木

における大小判定の最大数M」と「多数決を行う

木構造の数剛を制限する必要がある.本研究では,

大小判定の最大数を4,20, 100 とした場合を比

較し,そのなかで最も性能の高かった20を採用し

た.多姜夕決を行う木構造の数は,増加させるほど性

振動指標:フ.5

図8 本研究の分類モデルの概要

RAMI > 02?

9

多数決

決定木N

7

95

8

7 7
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園囲四田
調九一加一

図9 エンジン起動時振動の計測プロセス

決定木の入力とするRAM値の数は,4つの手法

により削減した.①一定値を取る RAM値の除外,

②計測ケースごとで値が変化しない特徴量の除外,

③相互相関係数が0.99以上の特徴量の組合せに

対して,最も制御可能性の高い 1 つを残して除外,

④尖度,歪度を基準に,データの分布が極端に偏っ

ているものを除外した

統合計測による計測器削減(2種→1種)
計測シーケンスを組むことで手動作業削減
データ切出し工数の削減(毎回→5回毎)
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5 ぱらつきの要因解析結果

エンジン起動時振動の計測結果5.1

エンジン起動時振動の官能には,振動の大きさだ

けではなく,減衰の早さや周波数が影響するため,

振動指標には式(1)に示す,時間積分により減衰の

早さ,周波数フィルタにより周波数の影響を考慮

した四乗則曝露法>D>(>ibration Dose >a山e)
(6)を用いる

卿・"・{1・、,,、'ルjo,"汁10、・'1
.は周波数フィルタ⑦をかけL_ L_又で, avvx, y,

た加速度時系列データである. N数 1,000回の工

ンジン起動時振動の計測結果を,横軸に>D>,縦

軸に各出現頻度としてヒストグラムで整理したのが

図 10の実線である.図 10 の破線は,この>D>

の分布と同じ平均値と標準偏差をもつ正規分布であ

る.正規分布では>D>の平均値に対して+3σを

超える確率は 0.14%である.しかし,実線で示し

た本試験の試験結果は,平均値に対して十3σを超

えるものが, 1,000 回中約 10 回存在し,正規分布

に比べてぱらつきが大きい

表1 エンジン起動時振動のぱらつきに関係する
RAM値の種類

モータトルク

初爆後の筒内圧

駆動トルク伝達系

( 1 )

53 抽出された要因を用いたぱらつき低減手法

抽出されたRAM値のうち,従来着目されておら

ず,制御可能性のあるRAM1とRAM2に着目した

振動指標>D>のレベルが低い計測ケースと高い計

測ケースにおける, RAM1の時系列変化を比較す

ると,エンジン起動時区ステップ状に値が減少する

こと,また,>D>のレベルが,低し信十測ケースと

高い計測ケースで値の減少量にぱらつきがあること

が分かった(図 11)

0.5 VDV
モーーーー^

平均

.

80

29

初爆

十3σ

1

VDV

図10 エンジン起動時振動の計測結果

ヒストグラム

正規分布

5.2 機械学習による要因解析結果

表 1 に,寄与度が上位20位に入る RAM値が,

王ンジン起動時振動伝達経路の各構成要素のうちど

れに関係するかを層別した結果を示す.このなかに

は,従来からぱらつきに関係すると考えられてい

た,モータのトルク電流制御値等のRAM値が含ま

れている一方,従来着目してこなかったRAM値も

含まれている

、

、

、

09

、

、 ...,...,.ι1......

^ VDV:平均

VDV:平均十 3σ

+3σ以上

モータリング開始

'^、.^

0 0.8

図 11

0.60.40.2

Time (sec)

RAM1 とVDVのレベルの関係性

2.6

図 12は,縦軸を各計測ケースにおける RAM2

の初期値,横軸を各計測ケース忙おけるRAM1の

減少量とし,>D>のレベルを点の色の濃さで整理

したものである.このうち,濃い黒色で示した計測

ケースは,>D>の平均値に対して振動が十3σを

超える計測ケースであり,枠で囲った領域にその

ケースが密集している.従って,この領域を避ける

ように RAM1 の減少量を制御することで,平均値

に対して十3σを超える振動の発生回数を低減させ

ることができる,なお,枠外に,>D>の平均値化

対して十3σを超える計測ケースが存在するが,こ

れはRAMI,2以外の要因の影響が大きい場合で

ある
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16

15.5

15

145

14

13.5

2.5 2.6 2.7 2.8 29 3.0

RAM1の減少量(de8ree)

図 12 RAM1 と RAM2により整理したVDVの

レベルの分布図

RAM1 の減少量が振動へ影響する理由は, RAMI

の減少量の変化に伴って,強制力である筒内圧の大

きさが変化するためである. RAM1 の減少量が2.9

の場合と2,6の場合の,エンジン起動時の空燃比の

時系列変化の比較を図 13恒示す.減少量が2.6の

場合の空燃比は 14.8 から 18.0 まで上昇するのに

対して,減少量が29の場合1こは空燃比の上昇が遅

れ,空燃比は 14.6 から 16.4 となる

.、.

VD>の大きさ

人工知能を活用したエンジン起動時振動ぱらつき要因解析
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RAM1の減少量:2.9

j咸沙、^:
2.6 "、、.

18

0.6

17

11 12 13 14 15 16 17 18 19

空燃比(A/月

図14 空燃比と筒内圧の関係性⑧

RAM1の減少量:2.6

RAM1の減少量:29

5.4 解析モデルによる効果検証

機械学習により抽出されたRAM1 の減少量とい

う要因が,振動のぱらつきに影響することを解析モ

デルにより検証する. RAM1 の減少量が29の計

測ケースと 2.6の三ガ則ケースにおける,ファイア

リング時のエンジントルク変動を,筒内圧とエンジ

ントルク変動の関係式⑧を用いて計測した,筒内

圧波形より算出した.このエンジントルク変動を強

制力として,解析モデルへ入力し,応答としてポ

デー振動を算出, RAM1 の減少量が異なるケース

における振動指標>D>のンベルを比較した.解析

モデルは,エンジンとハイブリッドシステムを組み

合わせたバワープラントとポデーを剛体とし,エン

ジン懸架系を模擬したぱねで両者を接続した,ぱ

ねマスモデルであり,強制力である王ンジントル

ク変動は,バワープラントヘロール方向のトルク

として入力している.その結果, RAM1 の減少量

が2.6の計測ケースにおけるエンジン起動時振動

は,2.9の三ガ則ケースに対して,>D>で36%低減

した.これは,>D>の平均値に対して+3 σを超

える振動も平均値以下に低減する効果である.従っ

て, RAM1 の減少量を制御することで,>D>の平

均値に対して+3σを超える振動の発生回数を抑制

可能である.この結果より,本研究の要因解析恒よ

り抽出された要因の振動のぱらつきへの影響を検証

できた

15

14

0.25

図13 エンジン起動時の空燃比の時系列変化

03 0.35 0.4

0,78~0.87

073~0.86

RAM1減少開始

時間(sec)

図 14は,空燃比と筒内圧の関係性を示したもの

である.図 13の2つの計j則ケースの空燃比より,

各計測ケースのエンジン起動時における筒内圧を算

出し,比較する. RAM1 の減少量が2.6の場合の

筒内圧は 0.73 Mpa から 0.86 Mpa であるのに対

して,2.9 の場合の筒内圧は 0.78 Mpa から 0.87

Mpaであり,強制力である筒内圧が高く,振動を

増大させていると考えられる

邑

14.8~18.0

0.45

14.6~16.4

0.5
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6 むすぴ

ハイブリッド車のエンジン起動時振動のぱちつき

の要因解析に対して,多数の因子の寄与を解析する

ために機械学習を適用した.そのなかで,振動ンベ

ルと因子の寄与度の定量化に有効な手法として,ラ

ンダムフォレストを用いた.解析対象は,強制力恒

関係する王ンジンとモータのECU信号に限定し,

また,機械学習に必要な多くのサンプルデータの処

理方法を王夫し,解析時問の効率化を図った.その
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結果,従来着目していなかった因子を抽出すること

ができた.さらに,その因子の振動のぱちつきへの

影響を解析モデルにより確認し,ランダムフォレス

トが因子数の多い過渡現象のぱらつき要因解析に対

して,有効な手法であることを検証した
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環境調和型表面処理「固相電析法」の開発

Development of solid Etectrodeposition Method as an EnvironmentaⅡy
Friendly surface Treatment

飯坂浩文側佐藤祐規州
HirofumilisakaYukl sato

要旨

めっき・PVD等の表面処理は,さまざまな機能を安価に付与できるため,クルマづくりに不可欠である

しかし,部分成膜には不向きで,煩雑なマスキングエ程が必要という根本的な課題があった.そこで,燃料

電池で利用される(高分子)固体電解質膜を応用し,必要部位のみに電析による成膜が可能なスタンプ方式

の手法が提案されている.本手法の高速成膜化を図るため,電気化学測定手法による電極反応・イオン輸送

現象解析,およぴ,電解質膜の構造分析を行った.その結果,陽極における酸化反応速度が律速過程である

と特定,陽極材を改良することにより,電気めっきと同等の成膜速度を得られることが実証された

Abstrad

Surface treatments such as p(atin晉 and physlca[ vapor deposition (P>D) are capable of satisfyin8
Various functionalrequirements at a reasonab[e cost, and 引e therefore indispensab[e parts of the
VehicLe manufadurin8 Process. Hovvever, these treatments are not suitab[e for P己rtia[fi[m formation,
and have the fundamentalissue of reqUⅢn8 a cumbersome ma5kin8 Step. consequent[y, a stampin8
method capab{e offormin8 似ms on[y on necessary [ocations usin8 e[ectrodeposition vvas proposed
based on the appucation of po[ymer so{id e[ectro[yte membr己nes used in fuel ce[[S. To ensure rapid
飢m formation usin8 this method, electrode reactions and ion tran5fer phenornena were ana[yzed
Usin8 e[ectrochemica[ measurement methods, and strudura【 ana[ysis vvas app[ied to the electrotyte
membrane. As a result, the oxidation reaction rate at the anode vvas identⅢed as the rate・determinin8
Process. 1n addition, by improvin8 the anode materia[, the developed method achieved the same 似m
formation speed as e[edrop[atin8

キーワード固相電析法,環境調和型,パターニング,めっき, PVD,表面処理,燃料電池,
電気化学測定,イオン輸送

村井盾哉州

Junya Murai

まえがき

「電解めっき法」や「無電解めっき法」に代表さ

れる湿式表面処理は,防錆・防食,摺動・耐摩耗,

接合など,さまざまな必要機能を母材に追加できる

ため,自動車製造において,さまざまな部品に用い
( 1 )られる重要な技術である 一方で,重金属イオ

ンや強酸,強アルカリ,シアンやクロム酸などの毒

物を含む廃液が大量に発生する,環境負荷の高いプ

ロセスである.加えて,今後重要性を増す電動化・

情報化向けの部品においては,配線,電極形成1こパ

ターニング倍B分成1勤が必須となるが,めっきは,

漕に部品全体を浸漬して処理するプロセスのため,

高コストで煩雑なマスキング処理が必要となる根本

課題が存在する

そこで,必要な部位にのみ成膜することにより,

f-ー
=^

階
説

'、^

州先進技術開発カンパニー第2材料技術部

この2つの課題を解決可能な革新成膜プロセスで

ある固相電析法の開発に着手した.図 1 に,電解

めっき法と固相電析法の成膜原理図を示す.電解

めっき法の場合,液体であるめっき液を基材(成膜

対象)に接触させ,直流電源の一極側に接続,通電

することで,皮膜の原料である金属イオンを基材表

面で還元させて成膜する(電析プロセス).これに

対し,考案した固相電析法では,基材表面への金属

イオン輸送に(高分子)固体電解質膜を利用する

固体電解質を用いた電析プロセスとして,ポリイミ

ド膜表面恒金属配線を形成するために,その前駆体

であるポリアミック酸のイオン交換能を利用した例

があるが②,本検討では,固体電解質膜側ではな

<,基材側への金属成膜を目的とし,離升針生の良好

なフッ素系固体電解質膜を用いている.この材料は,

主に固体高分子型燃料電池のMEA絹莫電極接合体)

用途で用いられ,その機能は電荷担体である水素イ
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オンの輸送と,原料である水素,酸素ガスの遮断で

ある.加えて,酸素極側で発生する水の,水素極側
(3) この機能に着目し,電析への移動を制限する

プロセス忙おいても「金属イオンを輸送し,水を制

限する」ことで,原料となる金属イオン溶液使用量

と基材洗浄で発生する廃液量を最小化できないかと

考えた

■*§鷲
,声'"',・■

(a)電解めっき法

図1

.椡"国

溶液 M汚越卦透1 直
固体電解質膜源

、_、;遜'1^国

固相電析法の部品適用検討例を示す.ここで示す部

品は,第3世代H>インバータに搭載されている

IPM (1nte山号ent povver Modute)の冷却器であ
る.直交流変換にはバワ一素子と呼ぱれる半導体が

用いられ,電流や熱を輸送するために冷却器とはん

だ接合されており,ここで,接合信頼性を確保する

ため{こ冷却器に搭載された DBA (Dired Bonded

A山mmum)基板表面に無電解めっき膜が形成され

ている.はんだ接合のためには,素子の接合部のみ

にめっき膜が存在すれぱよいが,実際には冷却器全

面はめっき膜が形成されている.その理由は,マス

キング処理の煩雑さと,高い処理コストにある.材

料費の高い貴金属めっきを除くと,ほとんどの場合

において,めっき膜面積低減によるコスト削減分よ

りも,マスキング処理追加はよるヨスト増加分か多

くなる.ここに固相電析法を適用すると,マスキン

グ処理を追加せず,必要な部位のみに皮膜を形成可

能となる

図2に, C02排出量と廃液量の試算結果を示す

本試算は,電子基板への配線形成プロセスを想定

しているが,従来の電解めっき法を固相電析法に

置き換えると, C02排出量で約ν4,廃液量で約

V30 までの削減を見込むことができる,加えて,

めっき漕などの大型の設備が不要となるため,工程

スペースも約ν10までミニマム化できる可能性が

ある

(b)固相電析法

各成膜法の原理

120
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20

0

120

電解めっき法固相電析法 電解めっき法固相電析法

(a) C02 排出量 (b)廃液量

図2 C02排出量と廃液量の比較(試算値)

100

80

さらに,固体電解質膜を適用することで,バ

ターニング時のマスキングンス化も可能となる.固

相電析法は,基材に対して固体電解質膜をスタンプ

のように押圧して皮膜形成を行う.接触させる固体

電解質膜の形状を必要な皮膜形状と同じにしておけ

ぱ,各表面処理法で必要となる基材側へのマスキン

グ処理が不要となる.これは,成膜ヨストや生産

性の観点で非常に大きなメリットである.図3に,

^、.
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ン

40

20

0

・→j

^

(a)第3世代HVインバータに搭載されているIPM
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(b)現状の冷却器外観
(全面成膜)

図3

へ仁
^

^

この固相電析法のコンセプト検証と技術課題の洗

い出しを目的に,簡易治具を用いたCU成膜試験を

行った.図4に実験概要図を示す.成膜実験時は,

AU基材上に固体電解質膜を接触,多孔質陽極と溶

液供給孔が形成されたTi電極を金属製の錘で加圧,

原料となる金属イオンをシリンジで供給,直流電

源の正極をTiブロックと,負極を基材と接続させ,

通電し,金属謨を析出した.電析プロセスでは,電

流量,およぴ,時間に金属析出量が比例し(ファラ

デー電気分解の法則),これを電流密度と成膜速度

に整理できる.図51こ,固相電析法で形成したCU

(C)固相電析法を適用した
冷却器外観倍B分成膜)

固相電析法の適用イメージ
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皮膜外観を示す.各電流密度条件における成膜試験

の結果,20 mA/cm2以上の電流密度では正常な

CU析出ができず,最大成膜速度は 0.4μm/min で
あった

従来の電解めっき法絲勺2μm/min)と比較し
て1桁程度小さく,従来王程からの置き換えを考

えると,成膜速度向上が必須である.そこで成膜速

度に対する基礎検討を実施した

直流電源 Ti電極

^

環境調和型表面処理「固相電析法」の開発

陽極

図4 実験概要図

基材

容夜

固体電解質膜

1-'K、il

析出皮膜

^、^^^

六一1戸
CF3・ F

、.^岬.^ノ

せ再'
1る;"

電解質膜

図5 固相電析法により形成されたCU皮膜

亀

2 成膜速度向上に向けた基礎検討

固相電析法における反応・輸送機構モデル2.1

図6 に,固相電析法における陽極・陰極反応,

およぴ,金属イオン輸送機構モデルを示す.電析プ

ロセスは,①陰極(基材)における還元反応(M叶

十 ne一→ MO),②金属イオン輸送,③陽極におけ

る酸化反応(水の酸化: H20 → 2H+十ν202 十

2e-,ないし,金属の酸化: M0 → M叶十 ne-)

の3要素で構成される.通常,①③の反応におけ

る自由エネルギー変化△Gの符号は正であるため,

自発的に反応は開始せず,外部直流電源はより金属

イオンを還元析出させる.ここで,成膜速度を増加

させるため忙電圧を大きくし,電流密度を増加させ

ていくと,①③の反応速度,もしくは,②の金属イ

オン輸送速度が追い付かず,成膜速度が増加しない

電流密度(限界電流密度)が現れる.固相電析法に

おける成膜速度の律速過程を解明するため,各検証

を行った

〔(CF2・CF2)"・(CF2・CF)〕Y・

皮膜

基材

22 陰極における還元反応解析

固相電析法における金属イオン還元反応につい

て,電解めっき法(固体電解質膜なし)との比較解

析を行った.解析手法は,電気化学インピーダンス
(4) 固体電解質膜は,一般に市販され法を用いた

ている Nafion N下17, N下15 と開発膜A,およぴ,

開発膜Bを用いた. Nafion に代表されるフッ素系

固体電解質膜は, CF結合をもつ主骨格と,スルホ

ン酸基をもつパーフルオロ側鎖で構成される⑤

今回用いた開発膜AはNafion と側鎖構造が異な

り,開発膜Bはスルホン酸基量が多い

続いて,図7に測定系を示す.固相電析法の構

成を模擬した電気化学セルは金属イオン溶液(1

m01/1_ CUS04)で満たされており,作用極(vve

側には無酸素CU板を設置し,その上恒固体電解質

膜を接触させている.ここの上部に対極(C日と

して白金線,塩橋を介して参照極(R日を接続し,

ポテンショ/ガルバソスタット,およぴ,ファンク

ションジェネレータを用いて電気化学測定を実施し

た.本解析では,交流信号を印加した際1こ測定する

電圧/電流比からインピーダンスを算出,指定した

周波数範囲でスイープすることにより,各周波数に

おけるインピーダンスを取得し,横軸を実部,縦軸

を虚部にプロットする.これにより得たグラフは,

Cote・CO[e プロット図(図 8)と呼ぱれ,電気化

学反応解析に用いられる.本解析では,直流電位は

0.05 > VS SSE,電位振幅は 10 m>で, 10 kHZ

から 10 mHZまで1桁あたり5点の対数掃引を実

施した.また,温度は25゜Cで実施した

.

図6 イオン輸送・電極反応モデル
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図7 電気化学測定システム
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10

15 20 25 30

ZソΩ

図 8 CU 成膜時の CO{e・cole プロット図

CO[e・coteプロットは図9のような等価回路に

フィッティングすることで,各抵抗成分を算出する

ことが可能である.本検討では,電荷移動抵抗Rd

(電子授受のしにくさに相当)に着目し,解析を行っ

た

10

15 20 25

ZソΩ

30

図10 各固体電解質膜の電荷移動抵抗(計算値)

5 10 15 20 25

ZソΩ

35

23 固体電解質膜内の最大イオン輸送速度解析

固相電析法では,陽極側に存在する溶液から固体

電解質膜を金属イオンが透過し,陰極に到達する

陰極では金属イオンが還元析出して消費されるた

め,濃度低下に伴った拡散により,陽極側から補給

されることになる.電流密度を増加させ,還元速度

を増加させると,固体電解質膜内の輸送速度が追い

付かなくなり,成膜速度の律速過程になり得る

そこで,固体電解質膜内の最大イオン輸送速度の

解析を行った.実験手順を以下に説明する.固体電

解質膜を高濃度の金属イオン溶液に浸漬すると,膜

中の水素イオンと液中の金属イオンの間でイオン交

換が進行し,固体電解質謨内の陽イオンのほぽ全て

が金属イオンに置換される.続いて,高濃度の酸溶

液に固体電解質膜を浸漬することで,膜内のほぽ全

ての金属イオンを酸溶液中に放出することができ

る.本解析では,各固体電解質膜をイオン交換水

で 24h浸漬した後,濃度 l movLのCUS04水溶

液に一定時問浸漬した.表面に付着した余剰の溶液

を除去した後,30%硫酸水溶液に lh浸漬し,そ

の溶液を ICP・OES (1ndudivity coup[ed p[asma

Optica[ emission spectrometer)で CU イオン
濃度を分析,水溶液量から固体電解質膜に導入され

たイオン量を測定した

図 11 に,固体電解質膜がNafion N117,かつ,

常温で実施した条件におけるイオン導入量と浸漬時

間の関係を示す

R'01

R帥[:溶液抵抗 Rd:電荷移動抵抗
CPE : constant phase E[ement 容量性,誘導性半円
し:インダクタ RL, RF:抵抗を表す要素

30

CPEI

Rd

LI

図 10に, CU系における各固体電解質膜の電荷

移動抵抗を示す.膜なし(電解めっきに相当)に対

し,開発膜A,Bは低い値となっており,電解めっ

きよりも活性な還元反応が起こっていることが示唆

される

RL

図9 等価回路図

CPE2

開
発
膜
B

開
発
膜
A

N
1
ー
フ

(
g
 
綜
甑
罵
緯
揮
冊

N
1
1
5

膜
な
し

一
一

一
一
】
一

膜用属

5α
＼
"
.
N

00
0

0

0

5

↑

H

5α
＼
,
"
N 0

5

α
＼
"
"
N

2

α
＼
;
 
N

5

印
如
M
⑳
W
⑪



20

10

、Bkt
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時問⑤

図 11 Nafion N117 内の CU イオン量(25゜C )

最大イオン輸送速度を算出するため,イオン導入

量a①と浸漬時間tとの関係を式1 を用いてフィッ

ティングを行い,マクローリン展開による近似から

式2を導く.ここで, A, Bは定数,k は速度定数(S、1),

tは浸漬時間⑤を表す

a(t)= A 十 B . e-"

a(t)= A + B - Bkt

5

最大イオン輸送速度

12μm/mln

0

施した試験と同様である.図 131こ,各陽極材によ

る電圧と電流密度の関係を示す. PVTi陽極の理論

析出開始電圧は約 0.9 >, CU 陽極は 0.0 >である

が, 10 mA/cm2 に達する電圧は, pt/Ti陽極で約

2.0 >, CU 陽極で約 0.2 >であり, CU 陽極の反

応がより活性であることを示している

環境調和型表面処理「固相電析法」の開発

Bkが浸漬初期の傾きであり,最大イオン輸送

速度に相当する.ここで算出された値は0.258X

10-6 movcm2/S であり,成膜速度換算で約 1.2

μm/min になる
電荷移動抵抗Rdが最も低い,開発膜Bを適用

した条件における最大イオン輸送速度を図12に

示す.膜種の変更で,最大イオン輸送速度は39

μm/min{こ到達した

2
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"電解めつき
(りファレンス)

匿

0

4.0

図 13

1.5

電圧(V)

各陽極材使用時の電圧と電流密度の関係

0

続いて,陽極材の比表面積について検討した.溶

液に接触する陽極材の全表面で反応が起こるため,

反応速度は表画積と強い相関がある.そこで, CU

系で,各比表面積の陽極におけるアノード分極測定

を実施した.実験系は2.2項で使用した電気化学

セルを用いた.図 14に,電位と電流密度の関係を

示す.ここで電流密度の算出に用いた表面積は,陽

極外形を直方体形状とみなして算出しており,見か

けの電流密度となっている.板状の陽極材(無酸

素CU板,含りンCU板)と比較し,比表面積の大

きい発泡CUやCUメッシュ板は,同電位で高い電

流密度が得られている.特に, CU メッシュは 150

mA/cm2 (成膜速度3μm/mm相当)までの電流
密度では最も反応活性が高い

0.5

PVTi 陽極

87

2.4 陽極における酸化反応解析

陽極での反応が成膜速度に与える影響を確認す

るため,従来材のPVTi陽極(水の酸化反応:H20

→ 2H+十 V202 + 2e-)と,電解めっきで用い

られる CU 陽極(CU の溶解反応: CU → CU2++

2e-)で成膜試験を行った.試験方法は 1 章で実

図 12

^

開発膜BN117

最大イオン輸送速度

ー',

2 2.5
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3 考察と検証試験

各解析において, CU成膜における律速過程は,

固体電解質膜内のイオン輸送,およぴ,陽極におけ

る酸化反応であることを示唆している.圖相電析法

では,イオン輸送に関して,電解めっき法で用いら

れる撹押による物質移動(対流)が利用できない

そのため,固体電解質膜内の拡散速度を増加させる

ことが重要であり,具体的な手法としては,イオン

チャネルがより発達した固体電解質膜(本検討内で

は,開発膜A, Bに相当)を用いることである

図 15 に, SAXS (smau An81e x・ray
Sca辻erin8)で固体電解質膜の構造分析を実施した

結果を示す.散乱べクトルqが0.2入・1付近に現れ
る親水部周期構造(dl)を確認すると,最大イオ

ン輸送速度が大きい開発膜Bの親水部がNafionよ

り発達していること力妬寉認できる.ただし,先述の

ように, Nafion N下17 の最大イオン輸送速度は 1.2

μm/minであるため,より根本的には陽極の酸化
反応が律速過程である可ヨ副生が高い.また,従来の

PVTi陽極から,反応活性の高いCU メッシュに変

更して反応速度を増加させることで,成膜速度が大

幅に向上する可能性がある

の成膜速度である.ただし, CUメッシュは消耗性

の陽極であるため,定期的な交換が必要となる.ま

た,イオンチャネルが発達した固体電解質膜の適用

や,成膜温度条件を高温化することは,固体電解質

膜の耐久性の低下を伴う.そのため,各対策による

コストへの影響を見極めた上での適用が必要とな

る

1'

200

1'

開発膜B

10

150

1' N117

100

'J'、

疎水部

親水部

dl

図 15

001

散乱べクトル q (nm・リ

小角X線散乱法(SAXS)による固体電解質膜
構造解析結果

〆ー'
異常析出す■1

ノ

、_子ノ

■

1
、

50

、ノ

固体電解質膜中の
イオンチャネル構造

上記対策の効果について検証するため,固体電解

質膜を Nafion N117 から開発膜 B に,陽極材を

PVT那昜極からCUメッシュにそれぞれ変更し,成

膜試験を実施した.図 16に,電圧と電流密度・成

膜速度の関係を示す.電圧の上昇とともに電流密

度・成膜速度は増加し,約 2.0μm/min において
も正常なCU皮膜が形成できることを確認した.図

17に示すように,これは従来の電解めっきと同等

01
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■

■

0.0

4.0

図 16

05 1.5 2.01.0

電圧(V)

電圧と電流密度(成膜速度)の関係
(CU メッシュ使用,60゜C)

0.0
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2.5

図 17

1.0

2.0

1.5

88

固相電析法を考案した当初より,対流が起こらな

い固体電解質膜を適用するデメリットとして,成膜

速度に対する懸念があったが,本検討により,高い

ポテンシャルが示された.さらなるプロセス条件の

最適化や,本手法に適した固体電解質膜の開発で,

従来の電解めっき法を大きく超える生産性をもつ成

膜手法の実現が期待できる
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(固 (固
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4 むすぴ

固体電解質膜を適用した新たな表面処理として固

相電析法を考案し,コンセプト検証を実施した.そ

こで明確化した課題である低い成膜速度について,

原因の解析と対策を行った結果を以下に示す

1.イオン輸送速度,電気化学測定による解析の

結果,固体電解質膜のイオン輸送速度と,陽極反応

速度が低い成膜速度を主要因と推定した

2.イオンチャネルが発達した固体電解質膜の適

用,陽極材の変更(PVTi板→ CU メッシュ)で,

成膜速度を約 0.4μm/min から約 2.0μm/min と
し,従来の電気めっき同等に向上させた

本検討にあたり,ご指導,ご協力をいただいた東

京理科大学理工学部先端科学科教授・板垣昌幸先生,

並ぴに,甲南大学フロンティアサイエンス学部生命

科学科教授・赤松謙祐先生に,厚く感謝の意を表す

る
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冷却機構内蔵パワーデバイスの研究
Research into power Devices vvith Embedded co0Ⅱn三

福岡佑二、. Feng zhoU兜
Yuji Fukuoka

KivvookJun8、. shai[eshN.Joshi*. YangheLiU叔

要旨

将来の環境対応車に向け,ワイドバンドギャツプ(wide・Band目ap :以下VVBG)パワーデハ'イスの
開発が進んでいる. VVBGパワーデパ'イスは,発熱密度が従来のシリコンデバイスと比べて約4倍とな

るため,新たな冷却構造が必要である.本研究では,デバイスに冷却機構を内蔵したチップレベル冷却器

を提案し,微細横型流路を有する冷却器の作製およぴ評価を行った.また,さらなる冷却性能向上のた

め,トポロジー最適化手法を応用して衝突噴流型冷却器を設計し,シミュレーションで,目標を達成する

184kvv/m2Kの熱伝達係数を確認した.

Abstrad

>Vide・band8ap (VVBG) povver devlces are bein8 developed for apptication in future generations
Of environrnentaⅡy friendly vehic[es. Hovvever, since the heat density of >VBG power devices is
approximate[y four tirnes hi8her than conventionat sincon devlces, a nevv coo{in8 Strudure ls required
This research has proposed a coo[ing rnecbanism embedded in the device catted a chip・scate coo[er
This coo[er, which contains minute [ater己げ[ovv paths, was then fabricated and eva[uated. Additiona[[y,
to further enhance coolin号 Performance, a jet lmpin8ement cooler vvas desi8ned throU8h the
apptication of topo[08y optimization methodo[ogy. simulations con仙med that this de5唱n achieved
the tar冨eted heattransfer coe什icient of 184 kvv/m2K

キーワード冷却器,パワーデバイス,インバータ,ワイドバンドギャップ,半導体プロセス,衝突噴流

1 はじめに

近年, C02排出による地球温暖化が問題となっ

ており,トヨタ自動車でも環境対応車として,ハイ

ブリッド自動車をはじめ,燃料電池車,電気自動車

の開発を行っている.環境対応車は,すべて電動パ

ワートレーンを用いており,パワーヨントロールユ

ニット(以下PCU)を搭載している(図 1)

Ercan M. Dede児

発電機

エンソン

ひ

^

PCU は,バッテリー・モーター・発電機間の電

力を制御する役割を担っており, PCU内部には,

電流と電圧を制御するためのパワーデバイスが使わ

れている(図2).パワーデバイスは,車両におけ

る電気損失の約2割を占めるため,発熱が大きい

従って,パワーカードと呼ぱれる栢朔旨モールドに

バッケージングされ,バワーカードと水冷式冷却器

を積層したパワーモジュール内で,両面から効率的

に放熱されている川

パワーデバイスは従来,シリヨン(以下Si)が広

く用いられているが,トヨタグループでは,次世代

半導体材料として炭化ケイ素(S山Con C引bide

以下Sic)をはじめとするワイドバンドギャップ

(vvide・Band号ap :以下VVBG)パワーデバイスの
開発を進めている. PCU にSiCパワーデバイスを

用いた場合, siの場合と比べて導通損失を約60%

低減できるため,燃費向上やPCUの小型化が期待
(2)できる

^

州パワートレーンカンバニー EHV電子設計部

*2 丁oyota Research lnstitute of North Amenca R&D, Toyota
Motor Nort卜I America,1NC

モーター
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図 1 ハイブリッド自動車の構成
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冷却水

バワーモジユール カード

図2 PCUの内部構造

SiCパワーデバイスのチップサイズは, Sはり小

さくできるため,小型で高パワ一密度なバワーモ

ジュールが実現できる.しかし,小型化によってパ

ワーデバイスからの発熱密度は高くなり,現行Si

パワーデバイスの 250>V/cm2 に対し, siCパワー

デバイスでは約 lk>V/cm2 と,4倍の高発熱密度

になることが課題である(図3) B).従来の冷却構

造では,冷却性能に限界が見えはじめており,飛躍

的は冷却性能を向上させる開発が必要である

パワ

1

ハワー

器は,アルミの薄板を波型に成形したフィン1こより

冷却面積を大きくすることで,冷却水への熱伝達を

促進している

'..

冷却機構内蔵パワーデバイスの研究

パワーモジユール

~40ocm3

1,500

1,250

1,000

750

500
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0

1

羽羽羽羽羽羽羽羽羽

レ

冷却水

はんだ

約lkvv/crn2

250VV/cm2

図3

将来⑤C)従来(si)

パワーデバイスの発熱密度

2 チップレベル冷却器のパワーデバイス
への応用

本研究では,高冷却性能を有する新たな冷却構造

として,チップンベル冷却器を提案する.冷却機構

の従来構造を図4に,今回の提案構造を図5に示

す.従来構造では,パワーデバイスを冷却器で挟み

込み,デバイスの表裏面から放出される熱を銅ブ

ロックで大面積に拡散している.冷却器はアルミで

形成されており,銅ブロックにより拡散された熱を

冷却水に放熱している.冷却器と銅ブロックの間に

は,セラミックでできた絶縁板が配置される.冷却

邑伝:^
モ毛ノノ1L

咽羽舸羽田羽羽羽田

銅ブロック

パワー
デバイス

絶縁板

パワーモジユール
~40cm3

図4 従来冷却器の内部構造

▲'゛,
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冷却器
(アルミ)

^
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^

チップレベル冷却器

・0'》'ぐ,

冷却水

^:立
^>ノル

ハワー

デバイス

一方,提案構造のチップレベル冷却器は,パ

ワーデバイスの近傍に冷却流路を形成し,冷却流路

のマイクロスケールを微細化して冷却面積を飛躍的

に増大させることによって,高い冷去剛生能を達成で

きる.試算では,従来の冷却器と比較して,冷却面

積を約 5倍にすることが可能である. 1kvv/cm2

で発熱するデバイス温度と,冷却性能を示す熱伝達

係数αの相関(シミュレーション結果)を図6 に

示す.これより, VVBGパワーデパ'イスの動作温度

図5 チップレベル冷却器の内部構造

はんだ

貫通電極
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である 175゜C以下に保つために必要な熱伝達係数

αは 130kvv/m2K以上と見積もり,この冷却性能

を目標とした.従来の熱伝達係数は約20kvv/m2K

であり,飛躍的に冷却性能を向上する必要がある

300

250

200
175゜C

以下

150

100 150500

熱伝達係数α(kvv/m2K)

冷却器の熱伝達係数とパワーデバイス温度の関係

100

α:130kvv/m2K

以上

図6

図8 チップレベル冷却器の作製方法

チップレベル冷却器は,将来の高周波デバイスや

3Dメモリー向け1こ研究が進められてきた④⑤.先

行研究では,低電流がデパ'イス表面を水平方向化流

れる,横型デバイスへの応用が検討されている

方,高電流を制御するバワーデバイスは,デバイス
、/>、

の垂直方向に電流が流れる縦型デバイスのため,

却流路内に電流経路を配置する必要があり,電流経

路と冷却流路を電気的に絶縁する必要がある

提案構造は,別体の冷却チップを作製してデバイ

スと接合する構造である.この場合,電流経路を確

保する手段として,貫通電極を形成する.冷却チツ

プの材料は, si単結晶を用いる. siは高い熱伝導

率を有し, si半導体の比抵抗制御技術を用いて電

流経路と冷却流路の電気的絶縁を確保することがで

き,微細加王技術を用いてマイクロスケールの微細

な冷却流路を形成できる

1層

2層

電極

倉

導入

^

目標

↓

200

排出

冷却チャネル断面

作製手順を図 8 に示す.はじめに,図 8 (a){こ

示すよう{こ, si ウェーハ 1 層目の裏面1こ微細チャ

ネルとマニホールドを形成する.微細チャネル形

成には,プラズマはよるSi深堀エッチング技術を

用いた.微細チャネルの寸法は幅30μ m,深さ

320 μ m である,2層目には,冷却水のインンツ
ト,アウトレット用の穴を,同様のエッチング技術

を用いて形成した. 1,2層目を作製した後,それ

ぞれのSiウェーハを接合する.接合方法は, si表

面を疎水化し,真空下で圧接して仮貼り付けした

後, 1100゜Cの窒素雰囲気でアニールすることで,

Si原子を相互拡散して接合した.接合界面の拡大

SEM画像を図8 (b)に示す. SEM画像から境界

は見られず, siウェーハ同士が完全に接合されて

いることを確認した.ウェーハ接合後,1層目の冷

却面に真空蒸着法により, TVNVAU電極を成膜し

てダイシングで個片化し,図8 (C)のような冷却

器を作製した

図7 横型流路冷却器の試作品

マニホールド

._,ず二゛ー、、、、
ー^'ー,

'、、、ノノノ

冷却水一

餐

3 横型流路冷却器の試作

m

本構造の実現可能性検討として,はじめに,横型

でストレートの流路を有するチップレベル冷却器を

試作した.構造を図7 に示す.冷却器は,2層の

薄板Siチップから構成される.1層目は,ストレー

トの微細冷却チャネル構造とマニホールドを有す

る.2層目は,冷却水のインレットとアウトレツト

を有し, 1層目と接合することで微細チャネルを密

封する機能を有する.今回は試作品のため,貫通電

極は作製せず,冷却能力のみの評価を目的とした
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(a) 1層目形成

L'^」

(b)1層目と2層目を接合
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プーズマ
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4 横型流路冷却器の性能評価

冷却性能評価には,パワーデバイスを模擬した

発熱デバイスを使用した.発熱デバイスは表面上に

PVAUの抵抗体が形成されており,作製したSi製

チップレベル冷却とハンダで接合した.接合した横

型流路のSi製チップレベル冷却器は,図9,10 に

示す評価べンチに取り付け,冷去Ⅲ生能評価を行っ

た.発熱デバイスは PCB基板とワイヤボンディン

グで接続し,電力を印加させて発熱させた.冷却器

はPCB と樹脂ブロック化よって固定し,冷却水を

導入した.発熱デバイスの表面温度は直上に設置し

た IR カメラで測定し,インレット,アウトレット

の冷却水温度は熱電対で計測することはより,冷却

性能を評価した

図 11 に,冷却性能評価時のデバイス表面温度測

定の結果を示す.冷却水は,冷却水導入温度を

65゜C化調整したH>車用の冷却液を用いて,規定

の圧力損失を超えない流量で循環させた.デバイス

は,一辺が6mm であり,発熱密度 130VV/cm2

となる電力を加えた.この時,デバイス表面温度は

冷却水方向に増加する分布となり,最高温度は冷却

水下流側で87.4゜C,熱伝達係数の実測値は

58kvv/m2K となった.同条件で,烹赫充体シミュ

レーションを行った結果,54kvv/m2K となり,ほ

ぽ一致する結果となった.しかし,横型流路の冷却

器では, siCパワーデバイス向けのターゲットであ

る,熱伝達係数 130kvv/m2K以上を達成すること

はできなかった

発熱デバイス

冷却機構内蔵パワーデバイスの研究

,

冷却水IN

習

崖

図9 評価べンチの外観

発熱デハ'イス

PCB基板

PCB基板

令却水OUT

沢

カメラ

88゜C

冷却水方向
・・^,、

チップレベル
令却器

図10 評価べンチの断面模式図

熱伝達係数αは以下の式で求められる

α=Ω/rr。,爪一 T凸ノ

79゜C

樹脂ブロイッタ

( 1 )

ここで,gは発熱密度,7n加、はデバイス最高温度,

7Cmは冷却水導入温度である

70゜C

図 11

一辺6mm

恨カメラで測定したデバイス表面温度分布

^
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5 衝突噴流型冷却器の設計

冷却性能のさらなる向上を目指し,衝突噴流型

チップ冷却器の設計に取り組んだ.横型流路の冷却

器では,図 12 (a)に示すように,細く長い冷却

流路を冷却水が通るために,デバイスからの熱を受

けて冷却水の温度が上昇していき,下流側で冷却性

能が落ちてしまう.温度上昇を抑えるために流量を

増やすことは,圧力損失の増加につながるため,困

難である.結果として,デバイス面内の温度差a7

は 15.4゜Cと,大きな差があった.従って,デバイ

ス面に対して,均一1こ冷却水を接触させる設計が必

要となるが,そのためにはチップの横方向に冷却水

を流すのではなく,図 12 (b)に示すよう1こ,縦

方向に冷却水を流して放熱面に衝突させる,衝突噴

流型が効果的であると考えた

MaX 87.4て

然

.
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(a)横型流路

,七・^、'・、、111三＼注
熱

↓↓↓↓↓↓《七一^ン_^>

温度低

(b)衝突噴流型流路

、、＼^ー!^、、、、、ミLL^__、、グ・・グづー、、
・<)

..ー゛、

ノーーノズル

温度高

IN

温度均一

閤

図12 横型流路と衝突噴流型流路の比較

衝突噴流型チップ冷却器の断面構造を図13に示

す.横型流路の構造と異なる点は.チップを3層

構造にして2回接合することである. 1 層目の裏

面には,図14に示す放射型チャネルが形成されて

いる.これは,トポロジー最適化手法を用いて設計

した.トポロジー最適化手法とは,シミユレーショ

ンを繰り返すことで,性能を最大化するトポロジー

(構造形態)を自動で作り出す計算技術である 今

回は,冷却画の温度を均一はしながら,冷却水の圧

力損失が最小,かつ熱伝達係数が最大{こなる最適な

流路形状を自動計算した⑥.冷却水を衝突させる

ためのノズルは,2層目に形成する.トポロジー最

適化の後,熱流体シミュレーションを用いて,各部

の設計寸法を決定した.結果,ノズル直径を 160

μmφ,ユニツト 1 セルの大きさを 500μmX500
μmとすることで,目標の熱伝達係数αと圧力損失
を達成できることがわかった

OUT

熱

仁二◇

口■
IN^^^

4

貫通
電極

1セルの計算結果

図 14

OUT

試作したチャネルSEM像

トポロジー最適化手法によって得られた
放射型冷却チャネル

また,微細チャネルのセル部には,電流経路と

して,貫通電極用の領域を設けている.貫通電極

は,多く設けるほど電気抵抗を下げることができる

一方,その領域は冷却チャネルが無いため,冷却性

能が低下することが予想される.そこで,熱伝達係

数と電気抵抗を両立できるレイアウトを検討した結

果,ノズルユニット 12 セル当たり,貫通電極を 1

セル配置することが最適設計であった

図 15に,衝突噴流型冷却器と得られた放射型

チャネルによる,デバイス表面温度均一化の効果を

示す.シミュレーション結果では,温度差ヨrは横

型流路で 15.4゜Cだったの1こ対して,衝突噴流型で

は 3.3゜Cとなり,デバイスカ吐勿一に放熱されている

ことがわかった

500μm

3.3゜C

電極

20

94
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図 13

.

倉

゛

貫通電極

導入

衝突噴流型冷却器の断面構造

15.4て

10

.

5

衝突噴流型横型

図15 デバイス表面温度差の比較

シミュレーションにて衝突噴流型チップ冷却器の

熱伝達係数を計算した結果を,横型流路の実測結果

と合わせて,図 16忙示す.衝突噴流型チップ冷却

器の熱伝達係数は 184 kvv/m2K となり,目標性

能 130k>V/m2K を達成できることが確認された
畢
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200

150

100

α:130kvv/m2K以上

50
25kvv/m2K

0

184kvv/m2K

58kvv/m2K

従来

チップレベル冷却器

図16 冷却器の熱伝達係数

6 まとめと今後

次世代VVBGパワーデバイス用冷却器として,

チップレベル冷却器を開発した.横型流路のチップ

レベル冷却器を試作して評価した結果,実測で熱

伝達係数58kvv/m2Kが得られた.この実測値は,

計算値の54kvv/m2Kとほぽ一致しており,シミュ

レーションの精度が高いことが確認された.しかし,

目標性能である 130k>V/m2K以上の値は得ること

ができなかった

さらなる性能向上を目指し,衝突噴流型チャネル

構造の冷却器の設計に取り組んだ.トポロジー最適

化手法を用いてチャネル構造を設計し,電気抵抗と

冷却水の圧力損失を抑えながら,シミュレーション

で熱伝達係数 184kvv/m2Kを得ることができた

現在,衝突噴流型チップ冷却器の実機を作製中で

あり,今後,シミユンーションで得られた冷却性能

と実測値を比較して,整合性を確認する

また,チップレベル冷却器の実現化向けての課題

として,微細チャネル内への異物の目詰まりや,長

期使用時の信頼性が挙げられる.冷却性能の目標を

達成した後に,実使用を模擬したテスト環境を構築

し,長期安定稼働等を評価しながち,改善を進めて

いく

横型流路
(実測)
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公益財団法人大河内記念会第63回大河内記念生産賞

容積とC02排出を大幅に削減する塗装ラインの開発
Deve{opment of H喰hly compad paintin8 Line with substantiaⅡy Lower c02 Emissions

遠藤登喜夫州飯田達也、.村田亘州林晃基州

Tatsuya lidaTokio EndoKoki Hayashi Wataru Murata

1 はじめに

近年,自動車製造分野忙おいて,製造1場から排

出される環境負荷物質の低減として,>OC (揮発

性有機化合1勿やC02(二酸化炭素)排出量の低

減といった環境への取り組みが重要となっている

自動車製造工程は,プレスエ程からボディ溶接,

塗装,部品の組み立てと,車両完成にいたるまでの

王程が多く,環境へのインパクトも大きい.そのな

かでも, C02排出量すなわちエネルギー使用量は

塗装王程が最も多く,塗装工程の省エネ対策が急務

の課題となっていた(図 1)

自動車製造工程別C0 排出量

図1 工程・設備別C02排出量

本開発は,中上塗り塗装王程の全プロセスにお

いて徹底した改善を施すこと忙よって,塗装ライン

容積40%減, C02排出量32%減,据付王事期問

50%減,投資額30%減という画期的な塗装ライン

を実現したものである

さの低減」,「付帯設備の小型化」を実現した生産技

術開発である(図2).内容は,ブースアンダーセ

クションの低床化,ブース給気室の薄型化,清浄工

程の自働化,ロボット加工能力の向上,内板王程

の自働化,搬送ピッチの最適化,乾燥炉断面の縮

小,小型脱臭装置の有効活用,ブース空調機構成

制御の革新,据付工事期間の半減,工事安全性の向

上など,多岐に渡る.ライン容積削減の最大のポイ

ントは,給気室とアンダーセクションのヨンパクト

化による塗装ブース自体の大幅な小型化で(図3),

C02排出量の大幅削減に寄与している(図4)

塗装丁程が最も多い

装工程

ボディ塗装設備別C0 排出量

中上塗り乾
8

中上塗り
10%

中上塗りプース
%

中上塗り工程が
全体の70%

<従来>
^^

C^圧亟^便西^

図2 開発コンセプト

2 開発の概要

本開発のポイントは,

アンダーセクション

<従来>
重厚長大な中上塗り工程

(指数)

100

図3 塗装ブースのコンパクト化

今回

96

<今回>

集塵装圍

州 MscompanyMS成形塗装生技部

ノ

ノ

ノ

ノ

給気室

」

.

アンダーセクション

【塗装ブース】

0

⑤ブース給気室の薄型化

⑥プースアンダーセクシヨンの低床化
①ロボット加工能力向上
③清浄工程の自動化
④内板塗装工程の自動化

「王程長の短縮」,信剣肩高

従来

【乾燥炉】
⑦乾燦炉断面の縮小
②搬送ピッチの適正化

3 おわりに

本開発は,堤工場のプリウス生産ラインに設置

し,品質・設備不具合が無いことを確認後,以降の

新王場や老朽更新プロジェクトに採用,グローバル

展開を図っている

今後も,生産技術開発で「トヨタ環境チャレンジ

2050」へ貢献していきたい

図4 C02排出量の削減

▲32%

【付帯設備】

⑧ブース空調機の小型化
⑨小型脱臭装置
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新型プリウスPHVのプラグインハイブリッドシステム

The P山8・1n Hybrid system for the Nevv prius pHV
ニ'二★2市川真士州 村田 フJ丈

Shinjilchikavva Takashi Murata

三好達也怖鈴木岐宣沌
Michinobu suzuki Tatsuya Miyoshi

はじめに

新型プリウスPH>のプラグインハイブリッドシ

ステムは,世界トップレベルの環境性能(電費・燃

費)の実現と, E>走行性能の大幅向上による商品

性の実現を目指し,開発した.本稿では,省エネ大

賞はてその高い環境性能が認められたプラグインハ

イブリッドシステムを紹介する

2 主な特徴

図1にシステム構成を示す

エンシン

ことで, E>出力の大幅向上を実現している

充電器は,低損失パワーデバイスの採用による定

常損失低減,新制御方式によるスイッチング損失低

減にて,充電器効率を89%から95%へと向上さ

せ,電費向上に貢献した.また, DC急速充電も選

択でき,ユーザーの充電二ーズ忙対応した

ソーラー充電システムは,専用の小型蓄電池を設

けることで,システム損失を低減し一駆動用バッテ

りへの高効率な充電を実現した.停車時には,専用

蓄電池にソーラー発電電力を畜え,所定量を蓄えた

後に駆動用バッテリを充電することで,ソーラー充

電システムの効率を向上させ,日当たり最大でE>

距離6.1km分のエネルギーを充電することが可能

となった
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トランスアクスル

ソーラーパネル
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Sh喰eki Kinornura

エンジンは,新型プリウスと同じ 2ZR・FXE を搭

載しており,熱効率は40%を達成している

駆動用バッテリシステムは,バッテリセル数を旧

型比で 1.7倍の95 セル,バッテリ容量を旧型比で

約 2倍の 8.8kvvh まで向上させることで, E>出

力と E>走行距離向上は大きく貢献した.また,新

たにバッテリ昇温システムを採用し,低温時にも

バッテリ温度を適温1こ保ち, E>性能を確保した

トランスアクスルは, E>走行時にジェネレータ

を駆動用モータとして利用する,デュアルモータ

ドライブシステムを新たに採用した.これにより,

モータに加えて,ジェネレータを駆動用に利用する

図1 プラグインハイブリッドシステム

モータ/ジエネレータ

充電器

駆動用バッテリ

3 まとめ

町パワートレーンカンパニーバワートレーン製品企画部
叩パワートンーンカンパニー EHV電池設計部
鵡パワートレーンカンパニー EHV電力変換ユニット設計部
松パワートレーンカンパニー第1駆動・EHV設計部
朽先進技術開発カンパニー電子制御基盤技術部

新型プリウスPH>の主要諸元を表1 に示す

表1 新型プリウスPHVの主要諸元

TOYOTA Technical Revievv v01.65 Aug.2019

EV距離 UC08)(km)

EV最高速(km/h)

燃費(km/D

電費(km/kⅥ/h)

これまでに実施したPH>実証試験で得られた実

走行データより求めた,E>距離に対するE>カバー

率俳怠走行距離に対するE>走行距離の割合)より,

旧型に対して,新型プリウスPH>は E>距離を約

2.3倍,E>出力を約 1.8倍にすることで,ユーザー

の平均E>カバー率を,旧型比2倍の約60%とす

ることが期待される

PH>は E>走行を楽しむことができる上,燃費

の良いH>走行もできるため, E>走行の航続距離

を気にする必要がなく,高い環境性能を実現でき

る.新型プリウス PH>は,これまでよりさら1こ高

い環境性能を実現できるため,本車両が普及するこ

とにより環境負荷低減に貢献することを期待する

新型PHV

682
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10.54

旧型PHV

26,4
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インホイールモータを用いたぱね下逆スカイフックダンパ
制御による乗り心地の研究

Research into Ride comfort by unsprung Ne8ative skyhook Damper controt using ln・vvheelMotors

勝山悦生州大前彩奈州

EtsuoKatsuyama Ayanaomae

1 まえがき

自動車のホイール内に駆動用モータを搭載した

インホイールモータ(1>VM)車が提案されている

各輪を独立に駆動できるため,車両運動性能の向上

も期待できる.しかしながら,ぱね下質量の増加に

より,乗員が不快に感じる 4~8HZ域の振動が悪

化する.そこで,1VVMの駆動力制御により,その

振動を低減させる方法を検討した.その結果,ぱね

下の上下振動の情報を用いて制御することで,その

帯域を効果的に制振できることを発見した

2 技術概要

2.1 ぱね下逆スカイフックダンパ制御法

従来制御法として代表的なものに,スカイフック

ダンパ制御がある.制御則がシンプルで効果も大き

いが,その効果は 1 ~2HZのぱね上共振周波数付

近に限られており,4~8HZは効果がないぱ力Wノか,

制御の遅れの影響で若干悪化してしまう

そこで,その悪化が生じる原因を解析したとこ

ろ,ぱね下の上下速度に比例した力の成分が影響し

ていることを突き止めた.それを逆手に,ぱね下

の上下速度に比例した負の力を与えることで,4~

8HZ域の振動を低減させる制御法を考案した.図

1の簡易車両モデルを用いて,路面入力に対する車

体の上下方向加速度を計算した結果,本提案制御は

狙いの周波数域において非常に効果的であることが
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確認できた(図2)

本制御は,ぱね下

を負の減衰係数の

ダンパでスカイフッ

クすることに相当す

ることから,ぱね下

逆スカイフックダン

パ制御と命名した

振動が大幅に低減

100

-270

図2

100

周波数(HZ)

路面凹凸による車体の上下加速度

2.2 インホイールモータ車への適用

IVVMの駆動により生じるサスペンション反力の

上下方向成分をうまく利用すると,車体に働く上下

力が駆動力配分で自由に制御できる.車両の速度や

進路を乱すことなく,ロール,ピッチ,上下運動に

本制御を適用するための各輪制御駆動力Fψ, E所,
FW,工柳.は,式 1 のように導出できる
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車体
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ここで, C所は制御減衰係数,θ,は後輪駆動反力

匹はぱね下上下速度の左右差,前後差,傾角, VP, vq,

平均値,eはピッチと上下の制御重み係数である

これを4輪IWM車に適用することで,計算と

同様に実車においても,狙いの周波数域が制振され

ることが確認できた

3 むすぴ

乗員が不快に感じる周波数域の振動を効果的に低

減する制御法を提案した.サスペンション制御装置

を追加することなく,1VVMの駆動力制御によりそ

れを実現した

-C、h

図1 簡易車両モデル
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高速燃焼とグローバル生産を可能にした
新レーザクラッドバルブシート技術

New Laser・C[ad valve seat Techn0108y Enabling H喰h・speed combustion and Global produdion

青山宏典兜 谷中耕平ル杉山夏樹M

HlronoriAoyama NatsukisU8iyama Kohei Yanaka

鴨雄貴、3 大島正M
Yuuki K3mo Tadashi oshima

はじめに

持続可能な社会の実現に向け,自動車のエンジン

には大幅な燃費向上が求められている.一方で,走

る愉しさを追求するため,高い動力性能も兼ね備え

る必要がある.それぞれの高い要求から,世界最高

水準の熱効率と比出力を達成すべく,「高速燃焼」

を基軸とした次世代エンジン群を開発した

2 開発の狙い

高速燃焼は, EGR (Exhaust Gas Recircutation)

限界の拡大により,冷却損失やボンプ損失の低減を

可能にする.また, EGRを使わない高負荷域にお

いても,ノック改善による出力向上が其尉寺できる

高速燃焼を可能にするためには,燃焼室内の乱れ強

度を高める必要があり,ガソリンエンジンではタン

ブル流の形成が有効である.一方で,タンブル流の

形成は吸気流入量の低下を招くため,その両立には

限界があった

本開発では,強いタンブル流形成と,相反する吸

気抵抗低減の両立を目指し,レースエンジン等で採

用されていたレーザクラッドバルブシート(LC>S)

を活用した設計により,吸気ポート形状の革新に

チャレンジした(図 1).加えて,世界戦略エンジ

ンに LC>Sを採用するにあたり,①再生可能資源

として普及の進むバイオエタノールへの対応など全

世界での使用環境に対応できる優れた耐久性を有す

ること,②グローバル・大規模量産を可能とするこ

とを開発の狙いとした

3 世界トップクラスの高効率吸気ポー
ト設計

シリンダ入ツドのバルブが着座する部位には,耐

摩耗性を確保するためにバルブシートと呼ぱれる部

品がある.従来は,あらかじめ成型したりング状の

鉄系焼結部品を圧入し形成していたためにシート保

持に必要な肉厚の確保等の理由から小型化できず,

屈曲した吸気ポート形状設計を強いられ,吸気を効

率よく燃焼室内に導くことができなかった(図2)

ガパワートレーンカンパニー生技開発部
、2パワートレーンカンバニー第2素形材技術部
四先進技術開発カンパニー第1材料技術部
沌株式会社豊田中央研究所

図1 LCVSを採用した吸気ポート断面
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そこで,レーザクラッド法を用いて,耐摩束毛性

を有する銅合金粉末をアルミシリンダヘッド上恒直

接肉盛り形成する技術を採用した.この技術によ

り,バルブシートの小型化が可能となり,高い気流

速度を維持したまま吸気を燃焼室に効率よく導入す

ることができる直線型吸気ポート(ストレートポー

ト)の設計が可能となった.さらに,ポート下面の

スロート部にエッジを設けることができるようはな

図2 吸気ポート構造と吸気流線の比較
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り,気流を剥離させて逆タンブルを抑制できるよう

になった.この革新的吸気ポートによって,世界

トップクラスの吸気効率(タンブル比29,流量係

数0.49)を達成した(図 3)
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42 大規模量産を可能にした生産技術

LC>Sは,低融点なアルミ基材に高融点な銅合金

を直接肉盛りし形成するため,基材が肉盛り層に希

釈し易く,その制御が難しいなどの生産課題から国

内の一部工場での小規模量産に限定されていた

従来のLC>S加工では,複雑な光学系を有する

レーザビームや合金粉末供給ノズル側を固定し,対

象部品を移動させることで,加王点を一定恒して肉

盛りを行う.そのため,大物部品への適応は設備の

大型化を招く.そこで,新クラッド王法では,高効

率で光学系の小型化が可能な半導体レーザを採用

し,レーザ光・粉末・シールドガスを一体で供給で

きる同軸ノズルによる斜方向への成形技術を開発

した.これにより,シリンダヘッドに対してンーザ

ビーム側を回転させる肉盛り王法を採用でき(図

5),従来比で消費エネルギーν5以下,設置スペー

スV3以下を実現し,大規模量産を可能とした

4

15

図3 吸気ポート性能比較

LCVS技術開発

多様な燃料に対応したシート材料4.1

LC>S用合金には,高速燃焼による高温高圧環境

下での耐久性だけでなく,高エタノール含有燃料に

よる腐食という厳しい使用環境下での耐久性も求め

られる.加えて,アルミ基材との溶着性や,部品形

状の加工に必要な被削性も兼ね備える必要がある

これらの要求特性を満たすために,銅合金中に耐摩

耗性を付与する硬質粒子を分散させた複合組織の形

成を図った.レーザ肉盛りという極めて短時間の溶

融・凝固過程で硬質粒子を均一分散させる手法とし

て二液相分離を活用した

包晶型のCU・Fe系合金に,液相中でのFeの活

量を増加させるM0を添加することで,二液相分

離域(LI+L2)が出現する(図4).この現象を利

用し,耐熱銅マト1ノクス中への耐摩耗性硬質粒子の

分散を可能にした CU・Fe・MO・Ni・siの 5元系合金

を新開発した,本合金により,新LC>Sの要求特

性の確保を可能としている

2.0 2.5

タンブル比(ー)

粉&
ンールドカス

く二盡、
j0 .

2000

Q、,

本論文は,下記発表済み論文の転載である

青山宏典ほか:高速燃焼とグローバル生産を可能に

した新レーザクラッドバルブシート技術.自動車

技術.>ot.72, NO.フ,2018, P.10 -11
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図5 新クラッドエ法の概要と肉盛り後の様子
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図4 LCVSの組織と合金設計
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まとめ

再生可能資源であるバイオエタノールに対しても

高い信束劃生を有する新合金と,高効率でロバスト性

に優れた新王法を開発することで,さまざまな地域

への普及を可能とした,レーザクラッドバルブシー

ト技術を開発した.本技術によって,燃焼速度を飛

躍的に高めた吸気ポート形状を具現化し,世界トッ

プレベルの熱効率40%超と比出力60kvVんの実

現に大きく貢献した

本技術は,2017年より次世代エンジン群に搭載

され,持続可能な社会への貢献を昌指して世界展開

していく予定である
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シートモールドコンパウンド材料を適用した
自動車外板インナーの量産製品開発

Mass produdion Development of vehide shelunner parts APP[ying sheet Molding compounds

浦山裕司州 北村達朗兜 安達善之船

HiゆShi urayama Yoshiyukl AdachiTatsuo Kitamura

岩野吉宏M 馬場元基怖
Motoki BabaYoshlhiro lvvano

背景・目的

C02排出量削減に向け,車両軽量化を量産車

で実現することは重要である.炭素繊維強化樹脂

(CFRP)は,鉄やアルミ等に比べ比強度・比剛性

が高く,用途拡大を期待されている樹脂材料であ

る.本開発では,低コスト・高生産性が漠月待できる

C引bon・sheet Motdin宮 Compounds (C・SMC)
に着目し,プラグインハイブリッド車(PH>)で,

世界最軽量のバックドアを目指した

2 材料開発

C・SMCは,一定繊維長にカットした炭素繊維

をぺースト状の樹脂中にランダム分散した材料で

ある.それを熱プレスし,熱硬化性CFRP となる

高生産性に応えるため, C・SMCの硬化時間を従来

材よりも短い2分忙設定した(図 1).重合禁止剤

の減量,金型温度の適正範囲を設定,さらに硬化剤

の調整を行った.これらの最適処方により,硬化時

間と性能を満足する速硬化材料を開発した

フォース(R/F)レスの構造とした(図2).従来

の金属バックドア同等の強度・剛性を確保するため,

CFRPによる閉じ断面骨格を採用し,樹脂パネルを

R/F として活用した. CFRP同士の結合には構造用

接着剤を採用し,連続的な接合にすることで,高い

ドア剛性を確保した.インナー骨格は従来の5部

品を一体とし,部品点数を削減した.質量とコスト

の低減に成功し,超軽量バックドアを実現した

8^^PP系

.一識一●一、・"ー/
,、^5TEEL

ヘ゛、^^"樹脂硬化'、、

ミ31^1 '型細め、、墾

図30^ー.,窒,.

4 生産技術開発

図1 生産性比較

従来技術は手作業中心の労働集約工程であった

が,随所に自動化1卦村を導入し,生産性が飛躍的に

向上した.その工程概要を図3 に示す.(1)超音

波カッターで,部品形状に合わせて材料をカット

した.(2)熱プレスは,材料の型への投入と製品

取出しをロポットで搬送し,(4)穴あけは,エン

ドミル刃具で多種類の穴を加王,(5)部品組付は,

ハンドリング装置に製品を持たせて,接着剤の塗

布,治具へのセットと取り出しを行った

Inテ無ガヅド]i、iり藁,i;ヌレB)亜武灘1避Ti蚕三夫蚕せコ{司幻'毎^

3 部品構造設計

バックドアの構成は,インナー骨格は C・SMC,

アウターは変性ポリプロピレンを採用し,鉄りン

劃先進技術開発カンパニー第1材料技術部

*2Ms company MS成形塗装牛技部
児Ms companyBR コンパクトSUV製品化室
M先進技術開発カンバニー試作部
朽 TOYOTA DAIHA丁SU ENGINE駅ING & MANUFAC丁URING CO. LTD
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図2 バックドア構成部品
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5

CFRP樹脂バックドアインナー
アッセンブリエ程

まとめ

材料・王法・構造の三位一体の革新的開発により,

月産5,000台規模で,世界最軽量の樹脂バックド

アを開発した.同意匠のアルミバックドア比で,約

40%の軽量化を達成した.これを,ラグジュアリー

クーぺのドアパネルと,ラッゲージドアのインナー

パネルにも展開したことで,材料の汎用化に向けた

一歩を踏み出したと考える

受
賞
技
術
概
要



第68回自動車技術会賞技術開発賞

低燃費・高出力を高次元で両立させた
新燃焼コンセプトエンジン

Development of H喰hly Fue[ E仟icient and H喰h power En目ine Adoptin号 Nevv combustion concept

坂井光人船戸田忠司兜秤谷雅史州
M心Uto sakaiTadashl TodaMasashi Hakariya

坂田邦彦怖川島孝弘M
Takahiro Kavvashima Kunlhikosakata

はじめに

将来のエネルギ・環境問題を解決し,サスティナ

ブルな社会の実現に向けてモビリティーの動力電動

化が進むなか,その過程において,内燃機関は,大

幅な燃費向上とクリーンな排気を実現しなくては

ならない.また一方で,ユーザーの期待を超える

仟Un・to・drive」を実現するには,高い出力性能も

兼ね備える必要があり,今回はそれらを両立させた

新型2.乳ガソリンエンジンを開発した

2 開発の狙い

本エンジンは,トヨタ自動車が従来から提唱し

ている高速燃焼技術をさらに進化させることによ

り,最新ハイブリッドエンジンと同等の最大熱効率

40%と, TOP クラスの出力性能60kvv/しの両立

を開発目標とした(図 1).また,将来への発展性・

生産性を考慮したべースエンジンとして,基本骨格

から見直し,さまざまな投入技術がそのポテンシャ

ルを最大限に引き出せるよう,エンジンの素性をよ

リー層向上させた(図2)

高エネルギ点火コイル

U

小型HLA

MD・VVT

トルクロール軸上
へのマウント配置
弾性主軸上への
エンジン重心配置

EGRクーラ機能
内蔵へッド

100

高圧縮比
(コンべB,HV14)

高強度コンロッド

'トヨタ

0トヨタ

<他社

0他社

ハイブリッドエンジン

コンベンショナルエンジン

ハイプリッドエンジン

コンベンショナルエンジン

^^

ロングストローク
(S旧比.Ξ 1.2)
バルプ挟角拡大
高効率吸排気ポート
レーザクラッド
バルブシート

30
32

0

3 技術の内容

ニ,

0

、ユ、

゜"^'新コンベンショナル
0 ,エンジン

no

一般的に,トレードオフの関係はある熱効率と

出力性能を,一層高い次元で両立させるためには,

高い耐ノッキング1寺性と高 EGR (Exhaust Gas

Recircutation)下で,安定した燃焼を作る筒内流

動の形成が重要となる.乱れと流量の相反する性能

を両立する,高タンブル・高流量インテークポート

実現のため,基本骨格としてロングストローク化し

た.吸排気弁を最適配置し,さらは吸気側には,量

産エンジンであるにも関わらず,レーザクラッドバ

ルブシートを採用した.従来のポート性能トレード

オフラインから大きく改善するポート設計が可能と

なり,本エンジンの性能目標を得られる諸元を選定

した(図3,4)

州パワートレーンカンバニー第3電動バワトレシステム開発部
沌パワートレーンカンパニーエンジン設計部
玲トヨタ自動車研究開発センター(中国)有限会社
沌パワートレーンカンパニーパワートレーン製品企画部

朽 C> Company C>Z

^

図2 主要技術
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図1 比出力と熱効率トレンドと目標
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図3 吸気ポート詳細 図4 吸気ボート性能

また,ピストン頂面形状は,図5 に示すように,

成層キャビティを廃止することで,圧縮行程値おけ

る筒内の乱れ強度を高圧縮比下でも維持させた
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4 開発の成果

高速燃焼技術の進化や新技術アイテムの採用忙

より,従来エンジンと比較して,低回転から高回転

まで全域に渡って大幅1こ性能を向上させ,実機エン

ジンにおいて最高出力巧lkvV 化ヒ出力60kvv/D

を達成した(図7).燃費忙ついても,最大熱効率

40%を達成するとともに,広範囲に渡り熱効率が

向上し,ハイブリッド用では熱効率41%を達成し

た(図 8)

3

180

35

60

、、、

図5 ピストン頂面形状と乱れ強さ比較

冷却構造・システムについても大幅は見直し,高

圧縮比化による耐ノッキング性の悪化を抑制するた

め,エンジン回転数に依存せずに流量制御できる電

動ウォーターポンプを採用した.電力消費量にも配

慮し,ポンプ小型化のため,冷却通路およぴシステ

ム全体での圧力損失低減と,効率的な冷却性の向上

を図った.特に,シリンダヘッドにおいては,
区コ:日

Π三司ノⅡⅡ

になり易い排気弁間に集中的に流す構造と,ウォー

タージャケット中子断面積を従来比20%低減させ

ることで,従来の約 V2の流量でも熱伝達係数を

従来比20%向上させた(図6).低回転から耐ノッ

キング性を著しく向上でき,高速燃焼をさらに進化

させることができた
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図6 ウォータージャケット構造と熱伝達率比較
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5 まとめ

これまで述べてきた最新技術を借しみなく投入す

ることで,世界トップレベルの最大熱効率と出力性

能を達成し,トヨタの次世代ガソリンエンジンにふ

さわしい仕上がりを実現した

今後,本エンジンを皮切りに,高速燃焼技

術に代表される TNGA (Toyota Nevv G[obat
Architedure)コンセプトを採用したエンジンシリー

ズを順次展開する予定である.地域のさまざまな

ニーズ1こ応えるために,そしてユーザーのために

20

EX
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図8 熱効率マップ比較
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走行中ワイヤレス給電における伝送電力解析手法の研究

Research into povver Transfer Analysis Method010宮y for Dynamic wireless char8in8

前村雅人州 鈴木智清州ミ士公^兜

Tomoklyo suzukiKimitoshi TsujiMasato Maemura

中村剛志船吉崎泰直沌上地健介怖
TsuyoshiNakamura YasunaoYoshizaki KensukeKamichl

はじめに

電動車の普及には,航続距離の短さ,充電の労

カ・時間の長さ,そして車両価格の高さという3

つの主要な課題があり,解決策として,バッテリ容

量の増加や急速充電の充実などの手段が主に開発さ

れている.本稿は,走りながら給電することでクル

マに貯めるべき王ネルギーを減らすという,別のア

プローチによる"走行中ワイヤレス給電"により,

電動車の普及を図るチャレンジである

今回,コイルに流した電流により発生する磁界を

用いたワイヤレス給電において,物事の本質を捉え

て見通し良くシンプルに表現する,"1D・CAE'の

概念を用いた解析手法を紹介する

2 開発技術の概要

本システムの概要は,図 1 に示した通りで, SAE

のJ2954で議論が進められる磁界共振結合方式,

85kHZの高周波電源,共振用ヨンデンサ,ワイヤ

ンス電力伝送用コイル,受電後の整流器(AC→DC

変1剣,車両の電気負荷の構成に基づき,検討した

次に,解析モデル化のプロセスと結果を示す

1.送受電コイル形状モデル化

2.電磁界解析値よる移動量と結合係数の関係式

取得(図 2)

3.電力伝送の電磁気回路モデル化

4.走行負荷算出用の移動体モデル化

5.走行中ワイヤレス給電システムのモデル化図3,4)

1 およぴ2は有限要素法による3次元電磁界解

析を,3~5 は ID・CAE を,それぞれ用いた

なお,本検討に用いたモデルは, MBD開発への

活用を考慮し,標準化言語>HDL・AMSを用いて記

述し,汎用性・1厨長陛を付与した

0"

図1

0

走行中ワイヤレス給電のシステムイメージ

..

N回囲
高周波電源(85kHZ)

^1.、、'、、ー

"f

'Z

図2 コイル移動と磁界分布図3 比較結果解析と実駒

州未来創生センター S・フロンティア部

*2先進技術開発カンバニー先進プロジェクト推進部
松先進技術開発カンバニー先進技袮祿充括部
N先進技術開発カンバニー電子制御システム開発部
朽パワートンーンカンパニーパワートレーン製品企画部
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図4 コイル移動時の受電電力 (2つの地上コイル通過θ割
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おわりに

磁界の発生源である,インフラから移動体の消費

負荷までを,連続的は計算できる解析手法を紹介し

た.システムの構成要素を 1次元モデルに集約す

ることにより,電力伝送回路の主要設計項目となる

電磁気回路特性について,構成要素間の相互作用を

議論できるようになることから,今後,移動が等価

インダクタンスに与える影響や,最大効率を実現す

るための制御手法検討などへ応用する用途が考えら

れるため,引き続き開発中である

車両の移動量(mm)
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新燃焼コンセプトと制御技術による燃費とFuntoDriveの両立
Nevv combustion and povvertrain control concepts for Achievin目 both Fun・to・Drive Dynamic

Performance and Be杜er Fuel Economy

永崎岳人側 高橋毅M吉田享史町

TaketoNa8asaki TsuyoshlTakahashlTakashi Yoshida

村瀬栄二船山口正晃州板橋秀州

MasaakiYama8Uchi E小 MuraseShi8eru ltaba5hl

3 実機検証結果

図2に,燃焼確認結果を示す.目標乱れの実現

により,従来仕様に対して大幅に燃焼速度が向上し

ていることが確認された.また,高速燃焼により,

燃焼バラツキが抑制され,ノックが改善し, CA50

が進角可能となった.結果,高タンブル化に伴う体

積効率の低下を上回る性能向上効果を得られた

1 まえがき

エネルギセキュリティや地球規模の環境変化へ

の対応として,自動車用エンジンには,燃費のさら

なる向上と,各国の排気ガス規制への適用が求めら

れる,新型車両の高い開発目標を達成するため,基

本骨格をーから見直し, SU正>30/EUR06C規制

に適応,量産トップとなる,熱効率40%と比出力

60kV>/L以上を実現した, TNGA (Toyota New
GtobaL Arch比edure) 2.5L エンジンを開発した

2 燃焼コンセプト

TNGAエンジンでは,これまで同様忙高速燃焼

を基本ヨンセプトとしている.筒内乱れと燃焼速度

には強い相関があり,熱効率40%が実現可能な乱

れ目標値を設定した.乱れは,燃焼室を構成する代

表寸法と物理指標により,精度よく予測可能なこと

を確認した.この設計手法を用いて,基本骨格の見

直しと,図 1 に示す改良はより,トレードオフの

関係にある高い熱効率と比出力目標を両立する,高

効率な燃焼を実現した.また,触媒暖機方式の変更

により,暖機性確保とPN低減を両立させた

25
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図2 部分負荷(左)全負荷(右)燃焼確認結果

4 まとめ

・高速燃焼をべースに,基本骨格から見直し,最高

熱効率40%と比出力60kvv/1_の両立を可能と

した

・触媒暖機ストラテジーと, D1およぴPF1の噴霧

を見直し, SULE>30/EUR06C規制に適応した

・日常走行はおいても走りの目標を定義し,全負荷

加速陛能と FuntodrⅣe を両立した
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CVTべルトノイズ発生源視える化によるメカニズム解析
Analysis of cvT Bett Noise Mechanism by Measurin8 Vibration source

森本直M林二郎州 武田泰範船 三輪裕一兜

Jlro Hayashi TadashiMorimoto YasunoriTakeda Yuichi Mivva

まえがき

C>T (continuously >引iabte Transmission)
搭載車の静粛性向上忙とって,ベルトノイズは永年

の開発課題であるが,従来,ノイズ発生メカニズム

解明が不十分であったため,発生源である無段変速

部への根本対策が打てず,ユニットケースでの試行

錯誤が主であった.本研究では,ノイズ発生メカニ

ズムの解明およぴ,ノイズに寄与する振動モードを

再現可能な無段変速部サブアッセンブリ評価技術

を確立するととも区, CAE予測精度の検証を進め,

ノイズ性能開発フロントローディングによるC>T

性能向上およぴ開発期間・費用の低減手段確立を目

的とした

2 研究の内容

シーブ振動のみ検出可能とした.回転方向は,シー

ブ直近のシャフトをトルク計化することで,設備ト

ルク計では減衰して検出困難であった微小回転変動

を,トルク変動として検出可能とした

ノイズ発生メカニズムとして,ベルトがシーブに

噛み込む際に発生する強制力がシーブを振動させ,

それがシャフト,ケースへと伝達し,放射音が発生

することが分かっているが,ノイズに寄与の高い

シーブ,シャフトの振動モードが未解明であった

(図 1).そこで,無段変速部の極微小振動を実機実

働状態で計測する技術を開発した(図2).軸方向

振動は,センサホルダを低剛性化することで,ケー

スからセンサに伝達される高周波振動を減衰させ,

センサホルダ

シープ

ケース

未解明な部分
r^^^^^^^^^^^^^^^^^^^^^^^『

☆:変位センサ

二■

(a)軸方向振動計測

強制力
特性

"1

仮説

図2 開発したシーブ振動計測システム

暁■
シープ振動
特性

開発した計測技術を用いて,ノイズに寄与の高い

振動モードを解析した結果,シャフト曲げモードを

伴うシーブ軸方向振動かソイズの主要因であること

を初めて解明した図3)

輯、゛@仙
L^^^^^^^^^^^^^^^^^^^^^^^●

トルク計

t-'

(ヨ陣■方向

太パワートレーンカンパニー計測技術部
*2パワートンーンカンパニーパワートレーンデジタル改革部
蛤バワートンーンカンパニー第3駆動・EHV設計部
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.

図1 べルトノイズ発生メカニズムの仮説

(b)回転方向振動計測

シャフト振動
特性

山)回転方向

_ R=0898

,、オ/で゛、

幽゛・傘,'毛'・,,・_→一「"'゛ゞ

,1 "回転方向_ ↓
振動=・

1配1導
ケース振動
特性

(C)曲げ

L^ーーγ一^
既知の部分

a ノイズとシーブ

ケース振動(ⅨノイズXdB)

放射音
特性

3

図3 シーブ振動モード解析結果

シーブ軸方向振動モード

シー

むすぴ

本研究忙より,ノイズ発生メカニズムを解明し,

ノイズ性能向上に向けた設計検討を可能とした.さ

らに,メカニズムに基づき,シャフト曲げモードを

再現可能な,無段変速部サブアッセンブリ評価技術

を確立するとともに, CAEで予測した振動モード

が実測と良く一致することを確認した.これらの技

術で,開発フロントローディングを加速していく

の b/ ス

.

シャフト曲げモード

大の

↓

モー

凰
介 、
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トランスミッションにおける歯元歪予測手法

Improved prediction Method0108y for Tooth Root strain in Transmission

額田高徳州堀内美穂州津田利昭州
Toshiakl Tsuda Takanori Nukata Miho Horiuchi

廣田智行M 山口哲哉叩 関山光晴児

TomoyukiHirota TetsuyaYarna8Uchi Mitsuharuseklyama

はじめに

トランスミッションの開発では,信頼性確保と軽

量化を両立させるために解析技術が活用されている

歯車の疲労強度予測においては,歯当たりへの影響

が大きい歯車支持系の変形(ミスアライメント)を

精度良く予測することが重要である

本研究では,ベアリング等の歯車支持系のモデル

化を改善することにより,ミスアライメントと歯元

歪(図1)を精度良く予測できることを明らかにする

j

^

^

トルク入力

ベアリング

ギヤ噛み合

ボルト締結

圧亙互列
C

凾車喧一^
C C

ボルトモデル

2 解析モデルの構築

匝亜⇔西烈
L

図1 歯元歪の発生メカニズム

ベアリング,ボルト,歯車は,ミスアライメント

への影響が大きいことが経験的に分かっているが,

従来はモデル化が複雑1こなるため,簡易なモデルを

用いていた.本検討では,これら機械要素の荷重伝

達を正確忙再現することで,ミスアライメントを精

度良く再現し,歯元歪を精度良く予測することを目

指す.まず,図2 に示すように,詳細な形状と部

品問の接触状態を再現したモデルを構築した.この

モデルをトランスミッションの全体モデルに適用す

ると,計算規模が増加して計算ができないといった

問題や,計算に時間がかかレノ過ぎるといった問題が

生じる.今回は,サブモデル化手法を適用すること

で,これらの問題を回避した

ミスアライメント

歯車モデル

ーーー]モメ'J

C

匝亜壷祠
C

匝垂]

3 解析モデルの妥当性確認

トランスミッション全体モデル

◆

新手法の妥当性を確認するため,トランスミッ

シヨンを用いて歯車支持系の変位と歯元歪を計測

し,解析結果との比較゛矣証を行った(図3,4)

その結果,新手法を適用することで予測精度が向上

することを確認し,新手法の妥当性を確認した

図2 詳細モデルの構築

ベアリングモデル

くシ接触考慮

羊細な形状と
部品問接触を考慮

変位計(白色干渉方式)

会11"ミ1臣麹・・1・・
^一十'^ー^.

止八▲実測変位

由パワートレーンカンパニーパワートレーンデジタル改革部
屹バワートレーンカンパニー計測技術部
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PI

遷
木ゲー◆"

図3 歯車支持系の変位の比較

◆:新手法+25る
ロ:従来手法ノ・

ーーーーー,^ー

,.、◆▲口__ト_

凶兀金

4 むすぴ

本研究により,高精度な歯元歪予測が可能と

なった.今後は,本手法を用いることによって,ト

ランスミッションの軽量化に貢献したい

図4 歯元歪の比較

ロロロ

実測歯元歪

-25%
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いつもTOYOTA TechniC引 RevieWをご愛読いただき誠にありがとうございます. TTR第

65巻通算235号をお届けします

今回のテーマは,「将来の電池技術~燃料電池と蓄電池」です.たいへん忙しい時期にご協

力くださった執筆者のみなさん,原稿取りまとめをしてくださった方に深く感謝申し上げます

数年前より,自動車業界は 100年に一度の大変革時代に突入したと言われています. GAFA

を筆頭とする海外の巨大仟関連企業や,スタートアップと呼ぱれる超先進的な技術をもったべ

ンチャーが自動車業界に参入し,世界の自動車業界地図は大きく塗り替えられようとしていま

す.電池に関連する領域でいえぱ,米国加艸1のZE>,中国のNE>に関する規制など,各国の

規制が厳しさを増すなかで,電池開発で各社激しく凌ぎを削っています

トヨタも,勝つか負けるかではなく,生きるか死ぬかの瀬戸際の闘いを繰り広げながら,モ

ビリティカンバニーに生まれ変わろうとしています

本年は,「平成」が終わり,「令和」へと元号が変わりました.昭和の終わりのTTRをひも解

いてみると,そこには東京モーターショーに出展したトヨタの電気自動車「E>・30」の紹介記

事がありました.最高速度43km/h,一充電走行距離165km,そして気になる電池は「亜鉛

・臭素電池」でした.また,インバーター,チャージャー, DC/DCコンバーターを一体化し,

PCU として搭載したのは,この「E>30」が世界初とのことです.平成の終わりに特許実施権

を無償で提供したPCUの原点がここにありま

◇ ◇ 編集局より ◇ ◇

した

今後も,読者の皆さんのお役に立てるよう,

誌面の充実に努めてまいります.今後ともご愛

読いただきますよう,お願い申し上げます

TOYOTA Technical Revievv v01.65
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(禁無断転載)

発行所トヨタ自動車株式会社

開発支援部

〒 471-8572 愛知県豊田市トヨタ田1

(0565) 28-2121(代表)

行人米村耕一

集株式会社トヨタエンタプライズ

トヨタ事業所業務サポート室小坂拓

印刷所笹徳印刷株式会社

〒 470-1196 愛知県豊明市栄町大脇7番地

元株式会社オーム社売発

(03) 3233-0641(代表)

https://VVVVVV.ohmsha.CO.jp
行 2019年8月23 田発

(発行人:米村)

f』一^ーー,ー

本紙は再生紙を使用しています

^

発
編



一

▲

「月小学校で、皆既月食」

皆既月食は、地球の影に月がすっぽり入ってしまう現隷

2018年1月31日愛知県東栄町月地区月小学校跡にて撮影

奥三河☆星空の魅力を伝える会平野宗弘
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