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研究成果の概要： 固体酸化物燃料電池（SOFC）の機械的信頼性を向上させることを目的とし

て，スプレー法を用いた電解質の簡易な薄膜化法を開発するとともに，SOFC 機器要素の小型パ

ンチ試験法を用いた弾性率や破壊強度などの機械的特性評価法，ならびにAE法を併用したSOFC

単セルの信頼性評価法の開発を行い，これらの知見を総合することにより，比較的低温で高い

イオン導電性を示すガドリニアを添加したセリア系セラミックスを電解質とする SOFC を対象

として電解質薄膜の厚みを最適にする方法を提案した． 
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１．研究開始当初の背景 
 SOFC を実用化する上で最も重要な課題が，

信頼性ならびに耐久性の確保である．しかし

ながら，従来の研究においては電気的性能に

関する知見が大部分であり，SOFC システムの

機械的な信頼性・耐久性評価に関する検討は

極めて乏しい状況にあった．先行的な調査研

究によれば，運転条件によっては一部に損傷

が発生する事例も報告され，機械的信頼性を

保証するための材料強度学的な視点に立っ

た検討が切望されていた．この状況に対して，

本研究は，SOFC 構成要素の機械的信頼性を確

保することを目的として，SOFC の設計・作

製・評価に関する開発ループを構築するとと

もに，信頼性・耐久性を向上させるための電

解質の薄膜化を目指した検討を行ったもの

である． 

 
２．研究の目的 
 SOFC を実用化する上で必須である低温作

動化を目指した，セル構造薄膜化のための設

計−合成−評価の開発ループを構成し，電気的



性能のみならず機械的信頼性を保証するた

めの知見ならびに方法論を提供することを

目的とする．本研究では，特に，低温作動化

のために効果的であると考えられる電解質

の薄膜化法の開発，ならびに SOFC 構成要素

および単セルの機械的特性・信頼性評価法の

考案を行い，SOFC の設計手法に関する提案を

行う． 

 
３．研究の方法 
 材料強度額，材料科学・合成，ならびに固

体イオニクス分野の専門家からなる研究チ

ームを編成し，以下の４つの課題に関する研

究を推進することにより，SOFC システムの実

現に要求される性能ならびに信頼性を保証

するための知見ならびに手法を提供する．材

料系としては，比較的低温でイオン導電率が

高いセリア系セラミックスを電解質とする

構成要素を対象とする． 

・課題１ SOFC の薄膜化のための合成法 に

関する検討 

・課題２ 構成要素の基礎特性評価 

・課題３ 模擬作動環境下における単セルの

特性評価 

・課題４ SOFC の設計手法に関する検討 

すなわち，課題１で構成要素ならびに単セル

を作製するための合成法に関する検討を行

う．比較的安価で実用性を有する，セラミッ

クス粒子をゾル化することによるスプレー

法を用いた電解質の薄膜化法の開発に焦点

を当てた検討を行う．課題２と課題３では，

構成要素の弾性率や破壊強度を評価するた

めの小型パンチ試験法(SP 試験法)ならびに

AE 法を併用した円盤形 SOFC 単セルの模擬作

動環境下における機械的信頼性評価法の検

討を行い，構成要素ならびに単セルの特性評

価の開発を行う．さらに，課題４では以上の

研究から得られる知見を総合し，SOFC の基礎

的設計に関する検討を行う． 
 
４．研究成果 

 課題１〜課題４に関して，以下に列記する

知見を得ている． 

（１）課題１ SOFC の薄膜化のための合成法

に関する検討：電解質の成膜法として，ゾル

ゲル法と組み合わせたスプレー法を考案し，

多孔質なアノード基盤上に数ミクロンオー

ダーで緻密なセラミックス薄膜を作製する

ことに成功した．すなわち，アノード素材上

にスプレー法で電解質上に成膜したものを，

同時に加圧プレスしその後焼成し，さらにス

クリーンプリント法でカソードを作製する

方法を提案した．本法により 0.5μm から数

10μm の厚さの範囲における電解質を作製す

ることができている．さらに，共沈法による

混合原料を用いて作成した電極は，機械的に

混合したものより粒径寸法が小さくかつ均

一組織となることを示すとともに，セル性能

試験を実施することにより共沈法による電

極の方が優れた発電性能を発現できること

を明らかにしている． 

 従来のセラミックスの薄膜の成膜法は，一

般に極めて高価な装置が必要であり，かつ成

膜速度も小さいきらいがあった．これに対し

て，本研究で開発したスプレー法は安価で迅

速な薄膜化法を提供できるものとして期待

される． 

（２）課題２ 構成要素の基礎特性評価：還

元環境すなわち酸素ポテンシャルが弾性係数

ならびに破壊強度などの機械的特性に及ぼす

影響について，イットリアをドープしたジル

コニアならびにガドリニアをドープしたセリ

アセラミックスを対象とした検討を行い，酸

素不定比性と機械的特性の変化によい対応関

係があることをはじめて示した．すなわち，

図１と図２に示すように，酸素ポテンシャル

が小さくなり，酸素イオン欠陥が増大するに

従い機械的特性が低下する傾向が存在するこ

とを世界に先駆けて明らかにした．また，希

土類元素添加量に依らず温度が室温から増大

するにつれ弾性率ならびに破壊強度が低下す

るものの，特定の温度域から増大する現象が

あることを明らかにした．同時に，この機械

的特性の温度依存性は酸素ポテンシャル依存

性と連成していることを示した． 

 さらに，ジルコニアセラミックス単味を対

象として機械的応力（ひずみ）が電気伝導度

に及ぼす影響について調査し，比較的小さい

応力範囲で電気伝導度が応力負荷とともに

減少することをはじめて見出すとともに，本

実験的観察結果を分子動力学的方法により

検証している． 

（３）課題３ 模擬作動環境下における単セ

ルの特性評価： 

 模擬作動環境下で SOFC 単セルの特性評価

を行い，かつ AE 法により破壊過程を追跡す

る評価方法を開発した．その装置の概観と試

験部模式図を図３と図４に示す．単セル 



 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図１ 無次元化したヤング率と酸素ポテンシ

ャルの関係 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図２ 無次元化した破壊強度と酸素ポテンシ

ャルの関係 

 

 

とセル容器のシールはガラスリングを溶融 

する方法を採用し，さらにセル損傷とガラス

シール材の破壊とを識別するための方法を

開発した．本研究で開発した評価装置を活用

することにより，0.5μm から 70μm の厚みの電

解質からなる単セルの性能評価試験を実施

し，5μm の厚みの時に最も高い発電性能を示

すことを明らかにするとともに，それより小

さい厚みでは電子伝導が支配的になり発電

性能が低下している可能性があることを理

論モデルにより指摘した．また，AE 法により，

燃料枯れに伴うアノードと電解質界面近傍

における酸化による割れ損傷を検出できる

ことを見出している．加えて，空気極側の電

解質において，空気極構成元素の拡散が認め

られ，電解質の破壊形態が粒界から粒内破壊

に遷移することを示している． 

 

 

図３ 開発した SOFC 特性評価装置の概観 

 

 

図４ SOFC 特性評価装置の試験部模式図 

 

 

（４）課題４ SOFC の設計手法に関する検

討：SOFC 設計法の基礎として，作動環境条件

において単セルに発生する応力状態を評価

するための数値解析の結果と AE 法を用いた

実験結果を組合わせることにより，SP 試験法

で決定した破壊強度特性に基づいて単セル

の破壊条件を予測できることを示している．

また，セリア系電解質の薄膜化による作動温

度の低減を設計するための電解質厚みと発

電特性の関係を与えることができ，かつ理論

的モデル予測と実際の発電特性との整合性

を示し，低温下のための指針を提案した．  
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 以上の成果は，SOFC の電解質薄膜化のため

の実用的な合成方法を提供し，これによる作

動温度の低減に貢献するものである．かつガ

ドリニアをドープしたセリアセラミックス

においては混合導電性を有するために最適

の電解質厚みが存在することを明らかにに

するとともに，最適化のための推定法を提案

している． 
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