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研究成果の概要（和文）：本研究では，炭化水素燃料を用いた究極の発電効率を実現するために不可欠な固体酸化物形
燃料電池(SOFC)を対象とし，その経時劣化において大きな課題となる燃料極Niの焼結挙動を解明することを目的とする
．そのために，第一原理計算，分子動力学法，レベルセット法を用いて，物性値情報を共有させたナノからミクロンス
ケールまでの連成数値シミュレーション手法を開発する．実際のSOFC燃料極構造データおよび実験結果を用いつつ，世
界に先駆けて開発する数値シミュレーション技術を駆使することで，SOFC燃料極のNi焼結挙動の解明を行った．

研究成果の概要（英文）：In the present study, solid oxide fuel cell (SOFC) which is indispensable for achi
eving highest efficiency for energy conversion from hydrocarbon fuel is investigated.  One of the major is
sues of SOFC is the sintering of Nickel in the anode which causes degradation problem.  In order to overco
me sintering degradation issue, fisrst principle analysis, molecular dynamics and continuum approaches as 
well as experimental studies were carried out in the present study.  
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１．研究開始当初の背景 
SOFC の特徴として，燃料電池の中でも最

も高効率であること，酸化物イオンが移動す
るため多様な燃料に対応できることが挙げ
られる．一方で，更なる高性能化・低コスト
化・高信頼性が求められている．現在は，特
に耐久性を向上させるための基礎研究が特
に強く求められているが，SOFC は高温の酸
化（還元）雰囲気という非常に過酷な条件で
作動するため実験が非常に困難であり，現象
理解が進んでいるとは言い難い．例えば，燃
料極の代表的な材料である Ni-YSZ では，長
期運転中に Ni の焼結が進行し，導電パスが
切断されセルが破壊する事例が報告されて
いる．Ni 焼結による劣化は，製造プロセス，
組み合わされる酸化物種，水蒸気分圧や硫黄
濃度等の雰囲気条件等によって大きな影響
を受けることが知られているが，そのメカニ
ズムの解明は十分とは言えない．このような
課題を克服するためには，数値シミュレーシ
ョン技術を革新し，これを駆使することで現
象理解を深めるアプローチが不可欠である． 

 
２．研究の目的 
本研究では，炭化水素燃料の究極の発電効

率を実現するために不可欠な固体酸化物形
燃料電池(SOFC)を対象とし，その経時劣化に
おいて大きな課題となる燃料極 Ni の焼結挙
動を解明することを目的とする．そのために，
第一原理計算，分子動力学法，レベルセット
法を用いて，物性値情報を共有させたナノか
らミクロンスケールまでの連成数値シミュ
レーション手法を開発する．従来のシミュレ
ーション技術の課題を乗り越えるために，申
請者らがこれまで取り組んできた電極 3 次元
構造および化学ポテンシャル分布予測手法，
加速化分子動力学シミュレーション，多元系
第一原理計算手法を SOFC に特化する形で一
層高度化する．実際の SOFC 燃料極構造デー
タおよび実験結果を用いつつ，世界に先駆け
て開発する数値シミュレーション技術を駆
使することで，SOFC 燃料極の Ni 焼結挙動を
詳細に解明する． 

 
３．研究の方法 

SOFC の燃料極として広く用いられている
Ni-YSZ 電極は，長期運転中に Ni の焼結が進
み，導電パスが切断されることによる劣化が
問題となっている． 本研究では，Ni が表面
拡散に伴って空隙内を変形しながら移動す
る様子を追跡するレベルセット法コード，レ
ベルセット法に必要となる拡散係数等の速
度論パラメーターを導出する加速化分子動
力学法コード，原子間ポテンシャルや材料定
数を導出するための密度汎関数理論に基づ
く第一原理計算コードを開発する．これらを
SOFC 電極に特化し，高度化する．また，物
性情報を共有することで，ナノメートルから
マイクロメートルスケールをカバーする連
成シミュレーション技術を開発し，SOFC 燃

料極の劣化メカニズム，特に水蒸気の Ni の
焼結挙動におよぼす影響を明らかにする． 

 
４．研究成果 
本研究では，収束イオンビーム走査型電子

顕微鏡（FIB-SEM）により再構築した固体酸
化物形燃料電池（SOFC）のニッケル/イット
リア安定化ジルコニア（Ni/YSZ）燃料極の 3
次元構造の相界面をレベルセット関数によ
り表現し，界面曲率や三相界面接触角を定量
化する手法を開発した．電極における電気化
学反応の活性点である三相界面において，ニ
ッケル，YSZ，空隙の各相の接触角を正確に
導出するためには，三相界面に垂直な平面を
定義する必要がある．本研究では，ラグラン
ジュの未定乗数法を用いて局所三相界面方
向ベクトルを算出し，精度の高い接触角算出
手法を開発した．本手法により，世界ではじ
めて実電極を用いた接触角計測が可能とな
った． 
 続いて，SOFC 電極多孔構造の焼結プロセ
ス中の形態変化を予測するための数値シミ
ュレーションコードとして，フェーズフィー
ルド法およびカイネティックモンテカルロ
法を取り上げ，そこで必要となる拡散係数や
表面エネルギーといった詳細な計算パラメ
ーターを実験結果に基づいて評価および検
証した．実験では，通常の Ni/YSZ 燃料極の
形態変化を温度やガス雰囲気を変化させる
ことで観察した．さらに，燃料極を構成する
ニッケル，酸化ニッケル，YSZ の単体粉末な
らびに混合粉末を用いた焼結実験を行った．
焼結プロセスの途中の 3 次元構造データを用
いて数値計算パラメーターを検証すること
で，数値シミュレーション手法を実電極の形
態変化予測に適用できる見通しが得られた． 
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