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水素エネルギー協会第１１４回定例研究会　学士会館　2005.2.18

水崎　純一郎
（東北大学多元物質科学研究所）

概要 

燃料電池開発と SOFC の位置づけ 
燃料電池の構成と特徴， 

燃料電池の中での SOFC の位置づけ 

SOFC 開発の現状 
熱併給型および大型システムを目指して 
車載用および小型システムを目指して 

急速起動はどの程度可能か・研究室内でのデモンストレーション 

SOFC 技術の課題 
デモンストレーションから判る課題 

燃料多様化の方向 
電解質について 

燃料電極での反応機構と材料課題 
空気電極での反応機構と材料課題 

インターコネクタ材料の課題 
  スタック化のコンセプト 

システム構成 

材料課題 

システム課題 
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１．燃料電池開発とSOFCの位置づけ

3

燃料電池の構成と特徴　電池というより発電機
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１次電池　正極や負極を構成している反応物
質が消費されてしまうと電池としての寿命が
終わる．

使い捨て型．乾電池，各種ボタン型電池など

一次電池の場合

正極
（反応／生
成物質）

負極
（反応／生
成物質）

電解質

電子

マイナス
イオン

プラス
イオン

＋　電源　－

電子

　充電器

バッテリー
パック

蓄電池

ガソリン， ディーゼル油，
メタノール，など

発電機　 　エンジン・ タービン　 　 　燃料タンク

２次電池　放電時に消費される正極や負極
を構成している反応物質は，外部電源によ
る充電で回復．
　　蓄電池，バッテリー．
充放電を繰り返すと次第に電極／電解質界
面などに幾何学的な変形が起こるなどで，
電池反応に使われない反応物質が増えて
きて性能が劣化してくる．自家発電による充
電，あるいはハイブリッド電気自動車のよう
に余ったエンジン出力や回生ブレーキを利
用した充電も．

二次電池の場合
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ガススト ーブ

温風

燃料電池システム

温風・ 冷風（ エアコン）

給湯

　 電気

燃料電池システム

温風・ 冷風（ エアコン）

給湯

電気
ガソ リ ン， ディ ーゼル油，

メ タ ノ ール， など

燃料タンク

　 　

ガソ リ ン， ディ ーゼル油，
メ タ ノ ール， など

発電機　 　 エンジン・ タービン　 　 　 燃料タンク

燃料電池の原理と，小型燃料電池の使用形態のイメージ．
燃料電池は石油ストーブやガススト－ブ，湯沸かし器などと似ている燃料電池は石油ストーブやガススト－ブ，湯沸かし器などと似ているといえなくも
ない．違うのは，温風や温水の他に電気が出てくる温風や温水の他に電気が出てくること．
小型発電機．
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2H+　　　

　　
　　

　　　　　　電解質
　　　　　（燐酸，
　　　　　イオン交換膜）　

電
子

燃料電池の構成と特徴　電池というより発電機

5

H0 =  G0 + TS0  S<0

H2 + 0.5O2 --> H2O　　1.5モルの分子が1モルに

１気圧の酸素と水素から１気圧の水蒸気が生成する場合

温度によらず約１．３５Ｖ

電力として取り出せる最大エネルギー：
常温で約1.2V, 700-1000℃で約1.0V

反応によりガスの分子数が
減るための発熱

平衡電位　E o = - G o/nF
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放電／発電
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作動温度上昇
取り出せる

最大電力が減る
電池の

内部抵抗が減る
結果として作動時
の端子電圧は約

0.7V

燃料電池の構成と特徴：　　　効率の考え方

効率＝取り出せる電力／投入ガスのH
6

燃料極 電解質 酸素極

インタコネクタ／セパレータ

燃料極 電解質 酸素極

インタコネクタ／セパレータ

燃料極 電解質 酸素極

インタコネクタ／セパレータ

燃料極 電解質 酸素極

インタコネクタ／セパレータ

燃料極 電解質 酸素極
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　燃料電極／電解質／酸素電極からなる１組の燃料電池（単セル）の出力は１
ボルト以下．
一般に単セルあたり0.7Vで電極単位面積あたり0.3 -- 1A/cm2程度の運転条件

が最適．
　望みの出力の燃料電池システム：電池を直並列に接続したセルスタック．
　単セルを直列に接続する部分は電気を通し，燃料ガスと空気を分離する役割
を担う．インターコネクタ，セパレータなどの名称で呼ばれ，電極，電解質と
並んで重要な燃料電池構成要素．

燃料電池に必須

　燃料電池の構成と特徴：
　直並列接続，セパレータ・インターコネクタ
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燃料電池の中でのSOFCの位置づけ
     表１ 燃料電池の種類と特徴一覧 

名称 
イオン交換膜型 

(PEMFC/PEFC) 

燐酸型 

(PAFC) 

溶融炭酸塩型 

(MCFC) 

固体酸化物型 

(SOFC) 

電解

質 

プロトン置換した

イオン交換膜 

燐酸（80 – 90 %）－

水 

（多孔性シリコンカ

ーバイドに含浸） 

混合アルカリ炭酸塩融液 

（多孔性LiAlO2セラミックス

に含浸） 

ジルコニア系などの酸化物

イオン導電性セラミックス 

電極

材料 

白金系触媒／炭素

／PTFE 撥水剤 

白金系触媒／炭素／

PTFE 撥水剤 

酸素極：リチウム添加酸化ニ

ッケル 

燃料極：多孔性ニッケル 

酸素極：ペロブスカイト型導

電性酸化物など 

燃料極：ニッケルジルコニア

サーメットなど 

作動

温度 
約 80 ℃ 約 200℃ 約 650℃ 700 – 1000 ℃ 

開発

状況

など 

最初の有人宇宙飛

行ジェミニ宇宙船

の電源．近年は自

動車用電源として

現在脚光を浴びて

いる 

民生用オンサイト発

電機として 1960 年

代後半から開発．

1991 年に 11MW の

発電システム試験実

績．100 – 200 kW の

市販発電システムが

世界で数百台稼動意

中． 

1970 年頃，溶融塩内への酸素

極材料の溶解析出などの問題

が指摘され欧米での開発が中

断．この問題が解決されぬま

ま，80 年代半ばからわが国で

基 幹 発 電 用 に 注 目 さ れ

1000kW 級システムの試作試

験が 10年程度数次にわたり繰

り返されている．  

1960 年代から MCFC と同様

に，高温排熱を利用したター

ビン発電と組み合わせた高

効率発電システムとして研

究．多様な規模・コンセプト

のスタック研究が展開中．

100kW 級のオンサイト発電．

１ｋＷ級の家庭用熱併給シ

ステムなどが実証運転中． 

燃料

等へ

の制

約 

純水素(CO 濃度を

数十 ppm 以下に) 

炭化水素系燃料利

用には精度の高い

改質・精製装置が

必要 

CO 濃度が低いこと

が望ましい．炭化水

素系燃料には大きな

改質装置が必要 

燃料への制約は少ない．電解

質中をイオンが炭酸イオン

(CO2 + O
2-

)が移動するため，

CO2 循環システムが必要．改

質装置も必要． 

燃料等への制約なし． 

 
8

燃料
水素，天然ガス，各種炭化水素（メタノール，ブタン，ガソリン）

低温作動炭化水素燃料　　
大きな改質装置

高温作動型

　改質装置不要

改質装置
PEMFC

（特にCOを嫌う）

PAFC

その他
の燃料 H2 (+ CO)

水素

空気（酸素）

電力

MCFC

SOFCSOFC

(簡易
改質
部)

各種燃料

空気（酸素）

電力

実際に電池反応を起こす燃料ガス　 H2とCO少々　　
反応の起こり易さ　　　H2　>  O2　 >　CO 

酸素（空気）　　空気極の反応抵抗は燃料極より大きい
酸素が常温で触媒なしで反応すれば地上に生命は存在しない．

燃料電池の中でのSOFCの位置づけ

9

ジルコニア系などの
　酸化物イオン導電性セラミックス
酸素極：ペロブスカイト型
　　　　　　　導電性酸化物など
燃料極：ニッケルジルコニア
　　　　　　　サーメットなど
インターコネクタ：
　　　　　ペロブスカイト型導電性酸化物，金属
作動温度：700 – 1000 ℃

1960年代からMCFCと同様に，
　高温排熱を利用したタービン発電
　と組み合わせた高効率発電システムとして研究．

多様な規模・コンセプトのスタック研究が展開中．
　　100kW級のオンサイト発電．
　　１ｋＷ級の家庭用熱併給システムなどが実証運転中．
燃料等への制約なし．

負荷

酸素(空気）極

酸化物イオン導電体

H 2
, C

O

H
2 O,

CO
2 (1/2)O

2
O2-

2
e

-

2
e

-

燃料極

 (+)
燃料電池の中でのSOFCの位置づけ
SOFCの基本構造

SOFCの用途の多様性

10

全固体型 

様々なSOFCコンセプト

SOFCの特徴

11
Small tubular cells fabricated by extrusion

SOFCの特徴

全固体型 

様々なSOFCコンセプト
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２．２　　家庭用，移動電源用，急速起動停止運転急速起動停止運転を目指して
　　　　（車載用および小型システムをめざして ）
　　マイクロSOFC:Ｗクラス　ー　 数十ｋＷクラスまで　（小型）
　　　　・家庭用の熱併給発電　（コジェネ）
　　　　・非常用電源　　急速起動停止
　　　　・移動電源　（小型発電機）
　　　　・車載用車載用　　主電源として　　数十ｋＷ
　　　　　　　　　　補助電源(APU)として　数ｋＷ
　　　　・電子機器用電源　　Ｗクラス

２．SOFC開発の動向
２．１　　据置使用，高効率定常運転高効率定常運転を目指して
　　　　（熱併給型および大型システムをめざして）
　　最小数百ｋＷ　ー　 GWクラスまで　（ＭＷ級）
　　　　・事業所の熱併給発電　（コジェネ）
　　　　・地域発電（カスケード発電による高電力転換率）
　　　　・系統電力用系統電力用大型発電システム（々）

~1000oC
電気化学的
安定性

機械的安定性
高エネルギー
・出力密度

コストコスト

14

コストコスト

• 現在の燃料電池：　設備のない状態で特注のICを１個作る
ような状態！！

　　　　　　　　　　　　　　　　　　

単セルの出力は，３０－１００Ｗの間になるものが多い．
　５ｋＷのスタック：　～５０Ｗ　ｘ　１００　単セル：手作りの限度
　１ＭＷ　　　　　　：　～５０Ｗ　ｘ　２０，０００単セル：量産化

・量産体制が必要
・SOFCの場合，多様なコンセプトが並存

　　　　　　　　　　　　　量産化への見極めをどこでやるか　　　　

　コストの問える状況でない

17

２．１　　据置使用，高効率定常運転を目指して２．１　　据置使用，高効率定常運転を目指して

15

SOFC開発上の問題点

一般に信じられている問題点

セラミックス多層膜　 機械的熱的安定性の不足

　 急速昇温不可？　
定常運転に限定？　 機動性の無さ

本当に重要と思われる研究開発上の障害
　小規模発電装置のために数千から数万の，精度のあるセルの組み合わせが必要
　．
　　手作業レベルの限界を超え，量産化への設備にはリスクが大きい．

セラミックスプロセッシング
金属の微細加工　  押し出し型，鋳型，プレス型など，型が必要：

　　　　　　　　　　　　　　　　　　量産しないと極めて高価．
　　　　研究試作段階では極めて高価．
　　　　金属薄肉細管など，試作が困難な場合も
　　　　　　　　　　　　　　　　（ICを1個，製造システムを含めて作るようなもの）
　　コンセプトと製造法が多様・流動的なため，絞り込んだ投資がしにくい

16

 

 850℃           1000℃ 

               1.0Mpa  850℃ 

 燃料ガス加熱器      空気加熱器 

 

    745℃         621℃ 

                        

 

     

                                               

     1019℃      空気 15℃、60% 

 

 

 

 

      580℃       318℃ 

                    

 

 燃料ガス予熱器       空気予熱器  

         

         373℃       

     200℃       燃料予熱器 

                    天然ガス 

                  15℃, 1.1Mpa 

     182℃           

              水蒸気発生器  

                  水 

                  15℃, 1.1Mpa 

         162℃ 排ガス     

 SOFC 

 燃焼器 

Gas 
Turbine

n  

SOFC発電プラントシミュレーション例

（電力中央研究所　森則之氏ら）

燃料利用率；７５％。
空気利用率；４５％。
発電効率；６６％　
（SOFC交流出力２２０MW

　　　　　　　+GT出力８０MW）

高温作動

カスケード発電

電池便覧原稿(土器屋正之氏）より

２．１　　据置使用，２．１　　据置使用，
高効率定常運転を目指して高効率定常運転を目指して
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２．１２．１ 据置使用，高効率定常運転を目指して据置使用，高効率定常運転を目指して

２００７年を目標に200kW級コジェネシステム

２００４年　第１３回SOFC研究発表会
　武信等（MHI，中部電力）

23

２．１２．１２．１２．１ 据置使用，高効率定常運転を目指して据置使用，高効率定常運転を目指して据置使用，高効率定常運転を目指して据置使用，高効率定常運転を目指して

２．２　　家庭用，移動電源用，２．２　　家庭用，移動電源用，急速起動停止運転急速起動停止運転を目指してを目指して

量産化・コスト削減

小型高密度化
　　部材・工程の削減　　

低温作動化
　　通常の耐熱合金の利用

小規模な実用化

小型システム開発

自動車用 非常電源用

メンテナンスフリー小型電源システム開発

24

Sulzer 1kW power source

２．２　　家庭用，移動電源用，２．２　　家庭用，移動電源用，急速起動停止運転急速起動停止運転を目指してを目指して

開発例　　sulzer
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２．２　　家庭用，移動電源用，２．２　　家庭用，移動電源用，急速起動停止運転急速起動停止運転を目指してを目指して

開発例

アキュメントリックス・ジャパン　新日鐵　住友商事　パンフレットより

27

２．２　　家庭用，移動電源用，２．２　　家庭用，移動電源用，急速起動停止運転急速起動停止運転を目指してを目指して

開発例

アキュメントリックス・ジャパン　新日鐵　住友商事　パンフレットより
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5 - 15 cm

2
 -

 3
 m

m

FUEL

LaCoO
3

      :  porous or dense
CeO

2
            :  thin compatibility layer

ZrO 2              :  supporting or thin film

Ni-cermet   :  supporting anode or 
   regular anode

NEDO国際共同研究
DH-Q-SOFC

概念創生と
試作への道筋
(水崎，山田，酒井
Kendall, Sammes,

Van herle）
FY1998-2000

NEDO提案公募(若手)

SOFCの基礎技術開発
（八代，川田，洪）
FY2000-2002

32

Fuel mixing system LOAD

(Fan)

Ammeter and 

Voltmeter

Tubular cell 

Kendall Cells 

Demonstration Test
東北大学／Kendall Cells

Butane-oxygen mixtures
as a fuel

Anode: Ni/YSZ cermet

Electrolyte: 8YSZ

Cathode: (La, Sr)MnO3

33

ケンダルセル耐久試験　連続運転

10

12

14

16

18

0 20 40 60 80
運転時間(min)

発
電
量
(m
W
)

単セルデモ機実験結果（Kendallセル)

発電出力 630-660mV, 24-25mA,16mW

有効反応面積の計算より 約40mA/cm2, 約26mW/cm2

ブタン／酸素比は約 25ml/min : 125ml/min

析出炭素が性能劣化の原因

析出炭素は加熱すると燃料として働いた

点火→10秒運転→消火 連続運転

ケンダルセル耐久テスト
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20
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発
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)
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３．　SOFC技術の課題
　　　　 　　　
材料課題
　３．１．デモンストレーションから判る課題
　３．２．燃料多様化の方向
　３．３．電解質について
　３．４．燃料電極での反応機構と材料課題
　３．５．空気電極での反応機構と材料課題
　３．６．インターコネクタ材料の課題
システム課題
　３．７．スタック化のコンセプト
　３．８．システム構成

36

ブタンとジメチルエーテル(DME)の比較

燃料：ブタンと酸素の混合ガス

(ブタン25ml,酸素125ml） 燃料：ジメチルエーテル40ml

•初期劣化後の定常出力

　ブタン：630-660mV,24-25mA DME：650-700mV,25-26mA

•6時間以上の連続運転後の出力

　ブタン：450-550mV,19-21mA DME：600-630mV,23-25mA

•炭素析出はDMEの方が起こりにくく、反応性も高い

DMEのSOFC用燃料としての有用性が示された

1200-1350℃ 約800℃

３．２．燃料多様化：ジメチルエーテルの利用

燃料による比較　Butane＋O2　vs.　DME
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固体電解質の導電性をいかに確保するか
イオンダイナミックスと材料設計
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La0.8Sr0.2Ga0.8Mg0.2O3

SrCe0.95Yb0.05O3

プロトン導電体

酸化物イオン導電体

1000                                     500    T/C 　 新しい固体電解質は
　　日本で発見される！

酸化物プロトン導電体
　岩原　1980

ペロブスカイト型
高酸素イオン導電体
　石原　1994　

Sc添加安定化ジルコニア
　山本　1994ごろ

３．３．電解質
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      P O2 = 105Pa

1573K
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1173K

1373K

1173K

1573K

Ce0.9Ca0.1O1.9
Zr0.9Ca0.1O1.9

SZの電気化学的安定性と
CeO2系のLaSrCoO3との両立性を生かす．

SZ/CeO2界面が固溶しない

条件下でのプロセッシング
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酸化物イオン導電体
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e-
燃料電極(Niなど）

H 2

CO

C
O 2

３．４．アノード：金属電極を用いたときの反応機構
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E/mV vs. 1 bar O2
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 GDC 97.7%H2-2.3%H2O
 LSTO10 50%H2-2.3%H2O
 LSTO20 50%H2-2.3%H2O

SOFC anode：GDC >> NbDC > LSTO20 > LSTO10
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 GDC  1%CH4-2.3%H2O
          97.7%CH4-2.3%H2O

 
 NbDC 1123 K J. Van herle et al.

J. Van herle et al., Proc. of  the 4th European SOFC Forum, (2000 ) 251.

分極測定結果

加湿水素 加湿メタン

42

アノード：炭素析出と析出炭素の酸化ーー現象論
高温 in situ ラマン分光による析出炭素の観察
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新規燃料極

アノード:析出炭素の

電気化学的燃焼

セル：Ni/YSZ/Pt
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1564 cm
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Ni mesh
800℃ 50%CH4-2.3%H2O-Ar

アノード分極下
+170mV（ocv=920mV)

11mA/cm2(=3x10-11mol/s cm2 O2)

分極無し
ocv=920mV

Ni上に析出した炭素

電気化学的燃焼　難

　炭素が析出しない
　析出炭素が影響しない
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Real Cen te r: 65.2 63
Imag. Cente r: 8.7 08
Diameter:  75.669
Deviation: 0 .35081
Low In te rce pt: 28 .445
High Intercept: 102.08
Depression  An gle: 13.3 07
w_max:  127 .55
Estimated R (ohms): 73 .637
Estimated C(farads): 0 .000 10361

Real Center: 6 0.318
Imag. Center: 1 6.618
Diameter: 9 1.55 3
Deviation:  0.78312
Low Intercept: 17.664
High In te rcept: 10 2.97
Dep re ssion Angle : 21 .286
w_max: 1 57.8 4
Estimate d R (ohms): 85.307
Estimate d C(farads):  6.9 2E-5

0 100 200 300 400

-400

-300

-200

-100

0

Z'

Z
''

600c100%0mv.z
600c1%0mv.z
600c100ppm0mv.z

0.1Hz

39Hz 10-3Hz

LFHF

Temperature: 600℃
Ambience gas: 1,10-2,10-4 bar O2 
DC polarization: 0mV

□: 1 bar O2

■: 10-2 bar O2

〇: 10-4 bar O2

Real Cen te r: 65.2 63
Imag. Cente r: 8.7 08
Diameter:  75.669
Deviation: 0 .35081
Low In te rce pt: 28 .445
High Intercept: 102.08
Depression  An gle: 13.3 07
w_max:  127 .55
Estimated R (ohms): 73 .637
Estimated C(farads): 0 .000 10361
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界面反応層の抵抗
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界面反応層により電極性能低下

YSZ/LSCO界面に100nm程度のGCOを挟んだらどうなるか

現在検討中
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La0.75Sr0.2MnO3

M. Kuznecov et al., in Proc. of 4th European SOFC Forum, Ed. A.J. McEvoy, (2000), p.261

初期 ５０００h運転後

微細構造変化
カソード: 長期安定性
　LaMnO3系
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LaMnO3+d

J. Mizusaki et al., Solid State Ionics, 129, 163-177 (2000).

酸素不定比性

酸素過剰域での運転

微細構造変化を引き起こす
メカニズム、解決法

金属空孔？

43

a

c b

a:63μ m
b:30μ m
c:33μ m

Ａｏｍｏｔｅ

Ａｕｒａ

ＹＳＺ

Niメッシュ電極
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３．６．インタコネクタ材料の導電性と機械的安定性

La1-xSrxCr3+
1-xCr4+

xO3

La1-xSrxCr3+O3-x/2

不定比組成の変化

Cr4+の減少で導電性低下

酸素空孔生成で体積膨張
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1000℃以下の高酸素雰囲気でCaCrO4 SrCrO4が徐々に生成する可能性
Sr系ではより相分離しやすい

インターコネクタ：化学的安定性(La1-xCaxCrO3)

金属インターコネクタへの指向
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まとめ
燃料電池開発と SOFC の位置づけ：万能型燃料電池 

SOFC 開発の動向： 
基幹発電コストサイズダウン，高密度化／量産化 

   普及に向けて小型システム，低温作動化，急速起動停止       

SOFC 技術の課題と材料 
カーボン析出しない燃料電極，耐いおう特性 
活性の高い酸素極・電解質 
高イオン導電性電解質の利用・ 

電解質薄膜化による低温特性向上 
新規インターコネクタ材料： 

LaSrCrO3系から金属へ・金属材料選択 
システム構成： 

耐熱衝撃性のある小型セルを組み合わせたセルスタック 
熱利用・熱バランス 


