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研究成果の概要（和文）：ペーパー触媒（PSC）配列により、改質反応場の反応・温度分布を制御する手法を確
立した。PSCを充填した触媒プレートを単セルに積層させたモジュールを開発し、10%加湿模擬バイオガスを供給
して、電気炉温度800oCにおいて、定電流試験（@0.2 A cm-2）を行った。その結果、異なるPSCを燃料流れ方向
に配列した均一な温度分布が得られる傾斜触媒反応場を適用することで、均一触媒反応場適用時に比べ、モジュ
ール電圧の低下率を半減させることに成功した。上記成果を2つのセル間に触媒プレートを配置した2セルモジュ
ールに拡張し、電流密度0.8 A cm-2、燃料利用率70%において発電効率41%を得た。

研究成果の概要（英文）：A method to control the reaction rate in a reforming domain for getting a 
desired temperature distribution was established by using the paper-structured catalyst (PSC) 
technology. Aiming at the development of a compact and highly-efficient solid oxide fuel cell 
SOFC), one-cell module (single cell integrated with plate-type reformer) was designed and developed.
 PSC segments with uniform or graded arrays were packed in the reformer, and power generation tests 
of the one-cell module were conducted by feeding simulated biogas at the furnace temperature of 
800oC and 0.2 A cm-2. Graded PSC arrays leading to the uniform temperature distribution resulted in 
the twofold durability of the module compared to the uniform PSC arrays which caused strong 
temperature gradient at the fuel inlet side. This achievement was applied to the two-cell module 
(PSC-packed plate-type reformer sandwiched by two cells), and power generation efficiency of 41% was
 recorded at 0.8 A cm-2 (Fuel utilization 70%).

研究分野： 工学

キーワード： エネルギー工学　固体酸化物形燃料電池　燃料改質　傾斜触媒反応場　内部改質　改質一体型モジュー
ル

  １版
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研究成果の学術的意義や社会的意義
地球規模での燃料電池の普及には、既存インフラを使用可能な炭化水素燃料で作動するシステムの開発が不可欠
である。本研究では、ペーパー触媒技術を応用し、改質反応場の温度分布を自在に調整できる手法を確立し、改
質機能をスタック内部に押し込めた新コンセプトの固体酸化物形燃料電池（SOFC）モジュールを開発したが、こ
れにより、発電効率が高められると同時にコストも低減されるため、社会受容性の高い燃料電池システムの創出
が期待される。特に、開発途上国や新興国にはバイオマス賦存量に富む地域が多く、バイオマス廃棄物由来のバ
イオガスを直接電気に変換できる燃料電池システムが開発されれば、世界の低炭素化に大きく貢献できる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。
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1. 研究開始当初の背景研究開始当初の背景研究開始当初の背景研究開始当初の背景 
地球規模での燃料電池の普及には、既存インフラを使

用可能な炭化水素燃料で作動するシステムの開発が不可

欠である。作動温度が 600～800oCの固体酸化物形燃料電

池（SOFC）においては、Fig. 1(a)のように炭化水素燃料

から水素を製造する改質器をスタックと同じ筐体内に収

めた発電効率 45～50%を示す間接内部改質（IIR）型の

SOFC システムがエネファームとして実用化されている

が、さらなるコンパクト化とそれに伴う低コスト化を目

指さねばならない。そこで、本研究では、改質機能をス

タック内部に押し込めた Fig. 1(b)のコンセプトを提案し

た。当コンセプトが可能になったのは、研究代表者グル

ー プ が 紙 形 状 の 触 媒 構 造 体 “ ペ ー パ ー 触 媒

（Paper-Structured Catalyst (PSC)）”の開発に成功したため

である[1,2]。当コンセプトにより、発電時のスタックか

らの排熱を、その場で効率良く吸収して燃料改質に使用

することができるようになり、発電効率が高められると

同時にコストも低減されるため、社会受容性の高い燃料

電池システムの創出が期待される。 
 

2. 研究の目的研究の目的研究の目的研究の目的 
 燃料電池スタック部で発生する排熱を化学的に回収する手法を開発し、地球規模で普及可能

なコンパクト SOFCモジュールの創出を目指す。炭化水素供給時に改質反応場に発生する温度

分布や分圧分布を精度良く予測できる熱流体モデルを構築することで、熱の化学的吸収剤とし

て局所的に適用することができる PSC充填触媒プレートを開発し、これを、放熱分布を考慮し

て効率良く排熱回収できるようスタックに取り付けた新コンセプト SOFCモジュールを得る。

これらの取り組みにより、モジュールのダウンサイジングと発電効率 50 %を達成する。 
 

3. 研究の方法研究の方法研究の方法研究の方法 
ペーパー触媒（PSC）の作製：Fig. 2(a)に示した

Ni 担持ハイドロタルサイト（HT）分散 PSC
（Ni/HT-PSC）を作製し[2]、これを、改質一体型

燃料電池コンセプト（Fig. 1(b)）の試験に用いた。 

SOFC単セル：多孔質アノード支持体（Ni-8%イッ

トリア安定化ジルコニア（YSZ））上に電解質薄膜

（YSZ）を焼成した Fig. 2(b)の矩形型 SOFCセル

（Elcogen社製、セル面積：30 x 60 mm2
、電極面

積：20 x 50 mm2
）を発電試験に用いた。 

単セルモジュール：Fig. 2(b)の SOFC単セルに PSC
を充填した触媒プレートを重ね合わせた単セルモ

ジュール（本研究で開発）の構成を Fig. 3 に示す。

発電方式としては、IIR 型となる。触媒プレート

（Fig. 3(b)）内の PSCは、燃料流れ方向に 4つの

セグメントに分かれており、等間隔に配置した 17
本の熱電対により、改質時に発生する温度分布を測定できるようにした。ガスシールは、モジ

ュールの構成部材間にマイカシートを挿入し、20 本のボルトにより締め付けることで行った。

供給された燃料は、触媒プレートを通過し、生成した改質ガスが、折り返すようにセルのアノ

ードに供給される。セル部において、燃料と空気は対向流となっている。 

2 セルモジュール：スタック内に改質器を押し込めた構造を模擬するために、PSCを充填した

触媒プレートの上下に SOFC単セルを設置した 2セルモジュールを開発した。モジュールの構

成部材間にマイカシートを挿入し、4 つのセラミックスプリングにより締め付けることでガス

シールを行った。供給された燃料は、触媒プレートを通過し、生成した改質ガスが 2方向（Top 
cell 側と Bottom cell側）に分かれて折り返し、アノードに供給される。単セルモジュールと同

じく IIR の発電方式であり、セル部において燃料と空気は対向流となっている。 

発電試験：上記の単セルモジュールあるいは 2 セルモジュールを電気炉内に配置し、セル付近

の温度が 800oC となるように電気炉温度を調節し、模擬バイオガス（CH4/CO2 = 1）供給時の

PSC 充填触媒プレートの温度分布およびメタン転化率の測定、四端子法による電流-電圧曲線

（I-V 曲線）の測定および定電流下での電圧モニタリングを行った。実験は、燃料流れ方向に

同種の PSCを 4 つ配列した場合（均一触媒反応場）と、異なる PSCを配列した場合（傾斜触

媒反応場）に対して行った。 

Fig. 2: (a) Ni-loaded HT-dispersed paper 

structured catalyst (Ni/HT-PSC) and (b) 

single cell of SOFC (anode-supported cell) 

used in this study. 

Fig. 1: Schematic illustration of 

SOFC system; (a) conventional, (b) 

concept of this study. 

(a) 

(b) 

(a) 

(b) 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig. 3: One-cell module of Indirect Internal Reforming (IIR)-SOFC; (a) schematic illustration and (b) 
the reforming domain packed with paper-structured catalyst (PSC). 
 
4. 研究成果研究成果研究成果研究成果 
 本研究では、SOFCに供給する燃料としてバイオガスを想定しており、メタン改質反応とし

てドライリフォーミング（DR）反応（CH4 + CO2 = 2H2 + 2CO, ∆H298 = 247 kJ mol-1）を考慮した。

反応速度式は、Langmuir-Hinshelwoodモデルの競争吸着式（Eq. (1)）で表される[3]。 
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KCO2、KCH4 は、CO2および CH4の吸着平衡定数であり、温度のみの関数として与えられる。PCO2、

PCH4 は分圧である。k0は、Eq. (2)で表される反応速度定数である。 
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Ea、R、T および A0は、それぞれ、DR反応の活性化エネルギー、気体定数、温度および頻度因

子である。Eaは、DR反応の温度依存性から 77 kJ mol-1と決定した。A0は、PSCへの Ni 担持量

に依存するため、A0 と Ni 担持量の関係を実験的に求めておけば、Fig. 3 の各 PSCセグメント

の反応速度が等しくなる A0（すなわち各 PSCへの Ni 担持量）を決定することができる。 

A0 と Ni 担持量の関係を取得するために用

いた実験装置の模式図を Fig. 4 に示す。PSC
を充填した触媒プレート内に、17個の熱電対

を等間隔に設置し、模擬バイオガス（CH4/CO2 
= 1）供給時のプレート内部の温度分布を測定

するとともに、電気炉上部に設置した熱画像

カメラにより、プレート表面の温度分布も測

定した。熱画像カメラにより取得した温度分

布は、触媒プレート表面に設置した熱電対温

度により補正した。Fig. 4 の装置による実測

結果を検証するために、本研究では、有限要

素法（FEM）ベースの汎用物理シミュレーシ

ョンソフトウェア COMSOL Multiphysics 
(5.3a)を用いて、計算モデルを構築した。物質

輸 送 は 、 拡 散 お よ び 対 流 を 考 慮 し た

Stefan-Maxwell式でモデル化し、それぞれの

ガス種（CH4、CO2、CO、H2および N2）に対して、自由流れの領域および多孔質体（PSC）内

部で計算を行った。上記物質収支に加え、運動量保存を、自由流れの領域に対しては

Navier-Stokes式でモデル化した。PSCの領域に対しては、多孔質内流れで発生するせん断応力

（多孔質体の空隙率および透過率）を考慮した Brinkman式を適用した[4]。Fig. 4 の触媒プレー

トは、ステンレス（SUS316）製のホルダー内に PSCを充填したものであり、熱バランスのモ

デル化の際は、流体および当ホルダー内の熱伝導およびホルダー表面からの輻射熱を考慮した。

発熱項としては DR反応の吸熱を考慮した。 

 Fig. 4 の装置のホルダー内に、0.88 wt%Ni担持の PSC（0.88 wt%Ni/HT-PSC）を 4枚配列（第

1～第 4セグメント）して均一触媒反応場を形成した。当反応場に模擬バイオガス（CH4/CO2 = 
1）を流してドライリフォーミング（DR）試験を行った際の温度分布を Fig. 5 に示す。(a)は、

触媒プレート内部（PSC充填部）の温度分布、(b)は、触媒プレート表面の温度分布である。図

には、上記のモデルによる計算結果も示したが、実測した温度分布に最も一致するよう A0を調

整して得た結果である。燃料入口から 15 mm以降で、触媒プレートの表面温度（(b)）がプレ

ート内部（(a)）に比べて低くなるのは、電気炉上部に設置した熱画像撮影用のガラス窓から大

気中への放熱が大きいためである。図のように、異なる 2つのバイオガス供給量に対して、触

媒プレートの内部および表面のいずれにおいても、計算モデルは、実測に一致する温度分布を

出力した。燃料入口側の大きな温度低下は、DR 反応が入口側で集中的に生じていることを示

しており、燃料入口から約 3 mmの地点で触媒プレート内の温度が極小となった。 

Fig. 4: Schematic illustration of the 

experimental setup to measure the temperature 

distribution inside and surface of the 

plate-type reformer packed with PSCs [4]. 

(a) (b) 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig. 5: Distributions of (a) interior and (b) surface temperatures of plate-type reformer packed with 0.88 
wt%Ni/HT-PSC for every segments for 40 ccm (CH4/CO2/N2 = 40/40/100 ccm) and 80 ccm 
(CH4/CO2/N2 = 80/80/20 ccm) along fuel flow direction. The numerical mole fractions were extracted 
from the geometric centerline of the reformer [4]. 
 
 異なる Ni 担持量に対して実験と計算を比較することで、PSCへの Ni 担持量と A0の関係を

得たが、この関係を用いることで、改質反応場に渡って反応速度が均一となるよう、各 PSCセ
グメントへの Ni 担持量を決定することができる。CH4/CO2/N2 = 80/80/20 ccmの燃料条件におい

て、4 つの PSCセグメントで、同じ温度を得ようとする場合、第 1 から第 4 セグメントの Ni
担持量は、0.13 wt%、0.17 wt%、0.35wt%、1.05wt%と見積もられたので、実際に、これらの担

持量で作製した Ni/HT-PSCを触媒容器内に配列して DR試験を行った。結果を Fig. 6 に示す。

触媒プレートの内部（(a)）および表面（(b)）のいずれにおいても、計算での予測にほぼ一致す

る温度分布が実測された。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig. 6: Distributions of (a) interior and (b) surface temperatures of plate-type reformer packed with 
catalyst-graded Ni/HT-PSC segments (0.13 wt%-0.17 wt%-0.35wt%-1.05wt% from inlet to outlet), (c) 
mole fractions of gaseous species and (d) reaction rate of DR for 80 ccm (CH4/CO2/N2 = 80/80/20 ccm) 
along fuel flow direction [4]. 
 
 均一触媒反応場において平衡論的なメタン転化率を得るためには、少なくとも 0.22 wt%の
Ni 担持が必要であることが分かっており、Fig. 6(a)および(b)の温度分布にはこの結果も示した

が、PSC技術を利用して傾斜触媒反応場を形成することにより、温度分布を均一化させること

に成功した。温度分布を均一にすることは、Fig. 6(c)のように、反応物のモル分率の流れ方向の

変化を直線的にすることに他ならないが、4 セグメントの場合は、反応速度分布を(d)のように

制御することで、直線的分圧分布を得ることができる。Fig. 6 の結果では、各セグメントの入

口で温度が振動しているが、セグメント数を増やせば滑らかな温度分布を得ることができる。 

(a) (b) 

(a) (b) 

(c) (d) 



 以上、ペーパー触媒（PSC）を充填した触媒プレートを開発し、PSC配列を自在に調整する

ことにより、望みの温度分布を得る手法を確立することができたので、評価対象を、触媒プレ

ートから、触媒プレートに SOFC単セルを積層させた Fig. 3 の単セルモジュールに拡張し、発

電中の温度分布が均一になるような PSC 配列を採用した単セルモジュール発電試験を実施し

た。17本の熱電対により、Fig. 6(a)と同様に、モジュール内部の温度分布の均一化を確認した

が、供給した燃料が触媒プレートを通過後、折り返してセルに供給される箇所でガスリークが

生じていたため、内部構造の改善を行った。さらに、炭素析出を抑制する対策を施し（模擬バ

イオガス（CH4/CO2 = 1）を 10%加湿）、単セルモジュールの耐久試験を行った。模擬バイオガ

ス（CH4/CO2/N2/H2O = 40/40/82/18 ccm）供給時、電気炉温度 800oCにおける定電流試験（@0.2 
A cm-2

）の結果を Fig. 7 に示す。“Uniform”は、均一触媒反応場（4 つのセグメントすべてが

0.22 wt%Ni/HT-PSC）、“Graded”は、傾斜触媒反応場（ガス入口側から、0.088 wt%-0.176 wt%-0.396 
wt%-0.88 wt%）適用時の結果である。傾斜触媒反応場の Ni 担持量が Fig. 6 と異なるのは、燃料

を加湿したことによる。尚、10%加湿をしても、温度分布は無加湿状態からほとんど変化せず、

DR反応による温度分布の発生をモニタリングできることを確認済みである。Fig. 7(b)のように、

発電試験開始から約 20 時間経過後、Uniform の電極過電圧が Gradedに比べ緩やかに増大して

行き、IR 損（Fig. 7(c)）は、Uniformの場合にのみ、初期の約 10時間で急激に増大し、その後

も緩やかに増大し続けた。24～200 時間の劣化率（セル電圧の低下率）は、Uniform の場合に

13.0%/1000 hであったが、Gradedの場合には、6.04%/1000 hとなり、半分以下に抑えられてい

た。定電流試験後、モジュールを解体して目視観察を行ったところ、Uniform の場合（均一触

媒反応場適用時）は、触媒プレートの改質ガス出口付近およびアノードの改質ガス入口付近に

おいて、局所的に酸素分圧が上昇したと思われる変化が見られ、セルの変形も生じていたこと

から、モジュール内部に強い温度勾配が発生してシールが破壊され、燃料・空気の混合が生じ、

それにより過電圧や IR 損失が増大したと考えられる。一方、触媒機能を傾斜化した場合（Graded）
は、これらの事象は生じておらず、熱機械的な安定性の向上を確認した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig. 7: Durability test of one-cell module of Indirect Internal Reforming (IIR)-SOFC for the uniform 

(0.22 wt% nickel loading) and graded reforming domains (0.088 wt%-0.176 wt%-0.396 wt%-0.88 wt% 

nickel loading from inlet to outlet); (a) cell voltage, (b) overvoltage and (c) IR loss [5]. 
 
 触媒プレートを単セルに積層した改質一体型の SOFCを、触媒プレート内に充填した PSC
の触媒機能を傾斜化することで、安定して作動できることを実験的に示すことができたので、

当コンセプトを、2 つのセル間に PSC充填触媒プレートを配置した 2 セルモジュールに拡張し

た。10%加湿模擬バイオガスを供給し、作動温度 800oC において、電流電圧特性を測定したと

ころ、PSC充填触媒プレートをセル間に配置することで、これを配置しなかった場合に比べて

燃料利用率（Uf）を高めることができることを確認し、Uf = 70%において発電効率 41%を得た。

この結果は、一般的な SOFC実システムにおける定格電流密度 300 mA cm-2
よりもはるかに高

い 800 mA cm-2
において得たものであり（本研究で使用したセルがラボスケールの小型セルで

あることに起因）、適切なセルサイズを選択して 300 mA cm-2
程度で作動し、過電圧ロスを低減

させれば、目標の 50%を超える発電効率を達成できる成果である。以上、開発した単セルモジ

ュールの構造上の課題を解決してスタックに拡張し、触媒プレート内部の PSC配列、プレート

の配置位置およびスタック構造のデザインを行って革新的 2 セルモジュールを開発し、模擬バ

イオガス供給時に十分高い発電効率を得るに至ったので、今後は、システム化に向けた研究開

発を進めて行く。 
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