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概 要 
 最終更新日 2013 年 1 月 9 日 

プログラム（又は

施策）名 
エネルギーイノベーションプログラム 

プロジェクト名 
固体酸化物形燃料電池システム要素

技術開発 
プロジェクト番号 Ｐ０８００４ 

担当推進部 /担当

者 

新エネルギー部 

担当者氏名 山本将道、町井謙二、堀内賢治（２０１３年１月現在） 

（過去の担当者） 

細井敬、中原貢 伊藤正紀、深江守、高橋（康）、小林（晋）、横本 

０．事業の概要 

 固体酸化物形燃料電池（ＳＯＦＣ）は、他の発電システムに比べて発電効率が高く、また天

然ガス・石炭ガス化ガス等多様な燃料に対応が可能であり、小規模分散型から大規模火力代替

システムまで広い適応性を有している。本事業は、ＳＯＦＣシステムを早期に市場導入するた

めに必要な基礎研究と要素技術開発を実施して、その基盤技術を確立することを目的とする。

そのため、実用化・普及に必要な耐久性・信頼性向上、低コスト化等の課題を解決するための

基礎的・課題に関する研究開発、およびＳＯＦＣシステムの実用性を向上させる要素技術（運

用性向上のための起動停止技術、超高効率発電のための高圧運転技術）の開発を行う。 

Ⅰ．事業の位置付

け・必要性に

ついて 

（1） 政策上の位置付け 

我が国が持続的発展を達成するためには、革新的なエネルギー技術の開発、導入・普及によ

り世界に先んじて次世代型のエネルギー利用社会の構築に取り組むことが不可欠であるが、エ

ネルギー技術開発には長期期間と大規模投資を必要とするとともに将来の不確実性が大きいこ

とから、民間企業が持続的に取り組むことは容易ではない。このため、政府が長期を見据えた

将来の技術進展の方向性を示し、官民双方が方向性を共有することで、長期にわたり軸のぶれ

ない取組の実施を可能にすることを目指し、「エネルギーイノベーションプログラム」が制定さ

れている。本事業は、この「エネルギーイノベーションプログラム」の一環として実施する。 

（2）ＮＥＤＯが関与する意義 

ＳＯＦＣシステムの実用化のためには、セルスタックの劣化機構の解明と信頼性・耐久性の

向上が不可欠であるが、高温下での物資拡散・反応、構造変化、セラミクスの機械的特性、不

純物の影響などを総合的に把握する必要がある。その技術的難易度は極めて高いため、実用化

へ向けた課題抽出・試作改善を行う産業界と、劣化機構に関する集学的な解明を行う学術界の

緊密な連携が不可欠である。 

さらに、ＮＥＤＯが本事業と並行実施している「固体酸化物形燃料電池実証研究」（２００７

～２０１０年度）ではＳＯＦＣシステムを一般家庭等の実負荷環境下に設置し、普及に向けた

技術課題を抽出したが、ここで得られた知見をセルスタック改良に活用する必要がある。ま

た、ＳＯＦＣシステムの商用化のためには、関連法令などの整備、規格制定、標準化が必要で

あるが、関連法規の規制緩和（２０１０年度完了）、ＳＯＦＣの安全試験法および性能試験法の

ＪＩＳ化及び国際標準化（２０１０年第 1 版制定、現在第２版改訂検討中）は、ＮＥＤＯの関

与の元に行われている。 

上述のように、ＳＯＦＣシステムの普及には、産学の緊密な連携体制の元に技術的難易度の

高い劣化機構解明を行うことが必要なこと、技術開発・実証・制度整備・標準化を一体的に実

施する必要があることから、民間企業の活動のみでは十分な成果は見込まれず、新エネル

ギー・省エネルギーに係る国家プロジェクトをマネジメントするＮＥＤＯの関与が不可欠であ

る。 

（3）実施の効果 

２００９年に（株）富士経済が実施した国内市場規模の予測によると、２０２５年の市場規

模は家庭用ＳＯＦＣ が２，３４０億円（導入台数６０万台）、業務・産業用ＳＯＦＣが１２３

億円（導入台数２，１００台）となっている。 

平均的な電力需要の一般家庭にＳＯＦＣシステムを設置した際のＣＯ２削減量は約１．３トン

/月となる。これに上記した２０２５年の家庭用ＳＯＦＣの市場規模を当てはめると、年間７８

万トンのＣＯ２削減効果が期待できる。また、電力事業用ＳＯＦＣであれば、高効率天然ガス火

力発電としてのＦＣ／ＧＴハイブリッド発電および高効率石炭火力発電としてのＩＧＦＣで約

３０％のＣＯ２削減効果が期待できる。 
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Ⅱ．研究開発マネジメントについて 

                                                              

 

事業の目標 

ＳＯＦＣシステムを早期に市場導入するために必要な基礎研究と要素技術開発を実施して、そ

の基盤技術を確立することを目標とする。 

研究開発項目・テーマとその最終目標（２０１２年度末）を以下に示す。 

研究開発項目①「基礎的・共通的課題のための研究開発」 

  （a）耐久性・信頼性向上のための基礎研究 

        ４万時間および起動停止２５０回の耐久性の見通し。加速劣化試験法の確立。 

  （b）原料・部材の低コスト化及び低コストセルスタック・モジュールの技術開発 

普及期のセルスタック製造コストとして５万円／ｋＷ程度の見通し。 

研究開発項目② ｢実用性向上のための技術の確立｣ 

  （a）運用性向上のための起動停止技術 

    ４万時間および起動停止２５０回の耐久性の見通し。 

（b）超高効率運転のための高圧運転技術 

４万時間の耐久性の見通し。超高効率運転のための高圧運転技術の確立。 

事業の計画内容 

主な実施事項 2008fy 2009fy 2010fy 2011fy 2012fy 総額(百万円) 

耐久性・信頼性向上のため

の基礎研究 
1,014 960 496 265 265 3,000 

原料・部材の低コスト化及

び低コストセルスタック・

モジュールの技術開発 
181 171 122 - - 474 

運用性向上のための起動停

止技術 
59 69 21 - - 149 

超高効率運転のための高圧

運転技術開発 
114 125 274 337 394 1,244 

 

開発予算 

（会計・勘定別

に事業費の実

績額を記載） 

（単位：百万

円） 

 

 
契約種類： 
○をつける 
（委託（ ）助

成（ ） 共同

研究（負担率

（ ） 

会計・勘定 2008fy 2009fy 2010fy 2011fy 2012fy 総額 

一般会計 - - - - -  

特別会計 

（需給） 
1,293 1,140 760 602 605 4,400 

加速予算 
（加速（補正）） 

75 185 153 0 54 467 

総予算額 1,368 1,325 913 602 659 4,867 

（委託） 1,195 1,131 618 265 265 3,474 

（助成） 
：助成率△/□ 

      

（共同研究） 
：負担率 1/2 

173 194 295 337 394 1,393 

開発体制 

経産省担当原課 省エネルギー・新エネルギー部 新エネルギー対策課 燃料電池推進室 

プロジェクトリーダー （独）産業技術総合研究所 横川晴美 招聘研究員 

委託先 

独立行政法人産業技術総合研究所（共同実施：京セラ、東京ガス） 

財団法人電力中央研究所 

ＴＯＴＯ株式会社 

三菱マテリアル株式会社 

関西電力株式会社 

三菱重工業株式会社 

国立大学法人 東北大学 

国立大学法人 東京大学 

国立大学法人 名古屋大学 

国立大学法人 岐阜大学 

国立大学法人 京都大学 

国立大学法人 九州大学 

日立金属株式会社 

共立マテリアル株式会社 

AGC セイミケミカル株式会社 

情勢変化への対

応 
特になし 
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評価に関する事

項 

事前評価 ２００８年度実施  担当部 燃料電池・水素技術開発部 

中間評価 ２０１０年度 中間評価実施 

事後評価 ２０１２年度 前倒し事後評価実施予定 
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Ⅲ．研究開発成果

について 

研究開発項目①「基礎的・共通的課題のための研究開発」 

（1）耐久性・信頼性向上のための基礎研究 

各ＳＯＦＣスタックについて、数千時間程度の長期間運転並びに起動停止実験を行い、発電

特性と伴に試験後のセルスタックについて、熱力学的解析、化学的解析及び機械的解析により

劣化機構の解明とその対策立案に必要なデータの蓄積と評価を進めた。特に電気化学的性能に

大きな影響を与える三相界面については、劣化現象と微細構造変化の相関付けを定量的に行う

など、貴重なデータを取得した。 

具体的には、不純物蓄積濃度、界面元素移動量などを２次イオン質量分析計(ＳＩＭＳ)で測

定して、反応速度論データの取得と相平衡計算、実験により劣化基礎データを集積した。ま

た、ＳＯ２被毒、ＣｒＯ３被毒を空気極に対して劣化機構解明を行い、劣化を左右する要因とし

て供給量の他にも発電条件（セリア中間層使用の有無、電流密度、過電圧等）に依存すること

を見いだした。 

固体酸化物形燃料電池の耐久性・信頼性向上のために、熱力学的解析、化学的解析及び機械

的解析により、劣化機構の解明、対策立案と効果検証、加速試験方法の確立を目指す。特に電

気化学的性能に大きな影響を与える三相界面については、劣化現象と微細構造変化の相関付け

を行う。 

集束イオン・電子ビーム加工観察装置（ＦＩＢ－ＳＥＭ）による三相界面電極構造の変化と

劣化との相関検討、透過電子顕微鏡（Ｓ－ＴＥＭ）による微少領域における化学変化・構造変

化の解析、種々の機械的性質の測定と解析を実機セルに適用し、共通的特徴を明らかにする伴

に個別スタック毎の特徴を明らかにした。 

また、各セルスタックの電圧低下とその劣化因子のパラメータとの関係を明らかにしなが

ら、余寿命評価のための基礎式の構築を図った。 

スタックの劣化挙動についての共通的特徴を製造工程との関連で見いだした。最終工程で製

膜される電極に劣化が現れることが多いことを明らかにすることによって、これら電極の劣化

を大幅に改善することに成功した。抵抗成分の増大効果については個別寄与毎に検討しその寄

与を見積もった。特にセリア中間層中に生じるＳｒＺｒＯ３の 3 次元的配置をＦＩＢ－ＳＥ

Ｍ、Ｓ－ＴＥＭで観測することにより伝導度低下を定量的に評価する手段を得た。またＹＳＺ

電解質中で生じる立方晶から正方晶に伴う相変態をラマン分光で詳細に検討し、稼働温度、電

極過電圧による酸素ポテンシャル分布のシフトがわかれば、伝導度がどの程度低下するかを評

価する手段を得た。また機械的信頼性確保のため、稼働状態ならびに起動停止状態におけるセ

ルスタック内での応力分布の解析あるいは変形挙動解析を行い、健全性を確認した。 

実機セルで最も懸念される劣化として空気極のクロム被毒があるが、実証研究に供した筒状

平板形のセルならびにマイクロガスタービンとのハイブリッド運転を３０００時間行った円筒

縦縞形セルでは、空気極・電解質界面にクロムは到達していないことを確認し、実機環境下で

はクロム被毒による寿命低下は極めて小さいことが確認された。 

 

（2）原料・部材の低コスト化及び低コストセルスタック・モジュールの技術開発 

（a）金属インターコネクター材料の開発 

インターコネクターの薄膜化及び耐久性向上に関する研究開発を行い、これまでに以下の成

果が得られた。 

1）合金組成の改良（耐酸化性の向上） 

１次改良材のＭｎ量を増加させることにより、Cr 蒸発を低減できるとともに、現状材（ＺＭ

Ｇ２３２Ｌ）より良好な耐酸化性、接触抵抗（１／２以下）を得ることができた。 

2）表面処理適用による改良（Ｃｒ蒸発の抑制） 

2 次改良材にＭｎＣｏスピネルコーティングを適用し、Ｃｒ蒸発の大幅な抑制ができた。但

し、 コーティング膜中へのＣｒの拡散が観察された。 

3）発電試験評価 

コーティングを実施した現状材および 2 次改良材を用いて、3 タイプのセルスタック（平板 

形、円筒平板形、マイクロチューブ形)にて発電試験を実施し、合金組成の影響の把握。た、Ｃ

ｒ蒸発に及ぼす酸化膜の影響を確認し、改良の方向性に関する知見を得た。 

4）通電効果メカニズム 

現状材ＺＭＧ２３２Ｌは、Ｆｅ－２２Ｃｒモデル合金より酸化速度が遅かったが、モデル合

金と同様、 高電位側より低電位側の酸化膜成長が促進される傾向が見られた。 

 

(b)セルスタック材料の低コスト化技術開発 

スタックメーカと材料メーカが協力し、スタックコスト 5 万円／ｋＷの可能性に関する検討

及び各種試験を行い、これまでに以下の成果及び見通しを得た。 

1) 低コスト化への取組方針の決定 

目標コスト（5 万円／ｋＷ）のスタックを実現するには、材料メーカでは低価格出発原料の

使用と製造工程改善が、スタックメーカではセル高出力化、歩留向上、工数低減が挙げられ

た。また、仕様共通化や製造工程の共有化によるコストダウン効果も必要である。 

2) 低コスト化材料の開発 

固相法と液相法のそれぞれで低コスト化に取組み、材料を試作した。固相法では、主に低価 
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格出発原料と媒体攪拌ミルの使用を検討し、液相法では、主に低価格出発原料と粉砕溶媒の

低コスト化を検討した結果、両製法ともに目標コスト達成の見通し、及び各製法で製造工程共

通化の見通しが得られた。 

課題として、低価格原料に含まれる微量成分の影響を評価して許容値を把握すること、粒度

調整粉の高密度化、粉砕工程の改善、仮焼条件の調整（低温度化、時間短縮）が抽出された。 

3) スタックメーカによる材料評価、材料共通仕様化の検討 

空気極材料のＬＳＭとＬＳＧＭは基礎物性が良好であり、組成及び出発原料の共通化の可能

性が示された。ＳＳＣはセル評価で初期性能、耐久性ともに良好な結果が得られ、ＬＳＭ、Ｌ

ＳＧＭとの製造工程共通化を検討している。ＬＳＣＦでは組成ずれや微細粒子が焼結特性に与

える影響が課題として抽出された。 

燃料極材料のＮｉ－セリア系は初期性能が良好であり、出発原料の共通仕様化の可能性が見出

された。Ｎｉ－ＹＳＺでは異常粒成長が観察され、微量成分の影響の調査が必要であり、出発

原料の見直しを含めた詳細検討が必要である。 

 

 

研究開発項目②「実用性向上のための技術開発」 

（1）運用性向上のための起動停止技術 

（a）高温円筒縦縞形燃料電池システムの起動停止技術 

１０ｋＷ級のＳＯＦＣシステムの性能及び運用性を確保するために、システムへの熱サイク

ル負荷が大きい起動停止の発電試験及び実証試験を通じて以下の成果が得られた。 

1）運転要因 

起動停止条件でのシミュレーションを行い、起動停止時の部材間温度差によるスタック集電

部材の剥離現象の可能性を確認した。また、ＣＳＳスタック試験により、起動停止時の加熱冷

却量とスタックの性能低下の相関を検証するとともに、起動時および停止時のガス温度・流量

を段階的に増減させることで、集電部材の剥離応力低減の可能を見出した。  

2）構造要因  

フレームで固定したスタック構造により、スタック集電部材の密着が向上し、熱サイクルに

よる性能低下を大幅に低減することができた。また、モジュールの構成要素である燃料分散構

造・空気分散構造・ロッド気密構造・ロッド絶縁構造の要素試験からは、熱サイクルによる性

能への劣化影響は少ないことを確認した。 

上記の運転要因および構造要因の評価結果からＣＳＳ条件での目標達成の見通しを得た。 

 

(b)中温円形平板形燃料電池システムの起動停止技術 

起動停止に伴う電圧低下の要因を抽出し、それらの対策を実施した。各対策の効果は確認で

きたものの、起動停止試験ではセルの劣化・破損が発生するなど解決すべき課題がある。 

1）電圧低下の要因を抽出 

・放熱板等の電気抵抗の増加 

・放熱板上下セルの電圧低下 

・スタック内温度差拡大等 

2）電圧低下対策を実施し、効果を確認 

・空気供給系の不具合があり、起動停止による電圧低下率は８．５％／２５回 

（目標値：１．０％／２５回） 

3）緊急停止方法として、都市ガスや水素窒素などを用いずに、電圧低下を抑えて、装置を停止

する方法を確立。 

 

（2）超高効率運転のための高圧運転技術 

1) セルスタック要素技術開発 

燃料極高酸素分圧暴露時のセルスタック損傷防止のため、インターコネクタ高密度化等の改

良を行ったセルスタックを試作、発電試験を実施した。燃料側還元性ガスが停止しても９０

０℃で６時間以上は亀裂発生に至らず、実運用条件ではそれまでに冷却すればよい。改良セル

を実証機セルスタックとして製造した。 

2) モジュール要素技術開発  

高圧運転対応・コンパクト化のために密充填構造のモジュールを計画し、最小単位のカート

リッジ発電試験を実施した。発電特性・伝熱特性とも計画通りで、発電室温度を８５０～９５

０℃としたとき、端部の金属製燃料ヘッダの温度を６００℃以下にできることを確認した。密

充填構造のモジュールを制作した。 

3) 複合発電システム要素技術開発  

継続研究で使用したＳＯＦＣモジュールとトヨタ自動車製マイクロガスタービン(ＭＧＴ)を

連携したシステム試験として、起動・定常運転・緊急停止を実施した。保護動作は正常に働

き、ＳＯＦＣ・ＭＧＴを損傷することなく安全に運転停止可能であることを確認した。実証機

システムの設計・製作を終え、運転試験を行う予定である。 
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投稿論文 
 

１５９件 

特許 「出願済」５６件  （うち国際出願０件） 

その他の外部発表 「研究発表、講演」７５２件、「展示会への出展」４件 

Ⅳ．実用化、事業

化の見通しに

ついて 

本事業及び「固体酸化物形燃料電池実証研究」の研究成果により、ＳＯＦＣシステムの技術

的信頼性が向上し、２０１１年１０月に JX 日鉱日石エネルギー㈱が、２０１２年４月に大阪

ガス（株）が、家庭用ＳＯＦＣコジェネレーションシステムの一般発売を開始した。但し、本

格普及には、さらなる信頼性の向上及び低コスト化が必要である。 

ＳＯＦＣ－ＭＧＴハイブリッドシステムについては、本事業での実証機検証を経て、２０１

３年度からの実用化を見込んでいる。 

Ⅴ．基本計画に関

する事項 

作成時期 ２００８年３月 作成 

変更履歴 
２００９年３月 改訂（研究項目名称の変更） 

２０１１年 3 月 改定（研究項目の一部前倒し終了及び中止） 
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プロジェクト用語集 
 

用  語 説     明 

圧力容器 円筒形セルを加圧状態にする容器。 

カートリッジ 円筒形セルを集合させて燃料/空気の供給/集電を行う最小ユニット。 

カレントインターラプター法 
電池の発電状態から高速電流遮断器を用いて負荷を遮断し、測定電圧の時間応答

特性により電気抵抗成分と物質移動抵抗成分に分離する方法。 

界面抵抗 燃料電池構成材料間で生じる抵抗。 

ガス焼成炉 高温の燃焼ガスを利用して電池材料を焼成するための設備。 

起動バーナ モジュールの昇降温時に使用し、燃焼ガスを供給する燃焼器。 

共焼結 電極や電解質など構成部材の前駆体を同時に焼成（焼結）すること。 

凝縮器 
発電運転中に発生する燃料ガス中の水分を除去し、燃料再循環ガス中の水分を調

整するための熱交換器。 

金属管板 円筒形セルを吊り下げ支持する板材。 

空気ブロワ 電池への空気および燃焼室への燃焼用空気を送風するためのブロワ。 

空気予熱器 電池に供給する空気を高温の排ガスとの熱交換により予熱するための熱交換器。 

グリーン 焼成前の構成材料の前駆体、造孔材、バインダーなどが混合された状態のもの。 

シール性 電池性能に要求される緻密性を評価する指標。 

支持膜式セル 
電極または支持体の基板上に電解質が薄膜状に構成されるセル。逆に電解質が厚

膜で自ら構造体になるものを自立膜式セルと呼ぶ。 

焼成炉 電池材料の粉末または成形品を高温で焼成するための電池製造設備。 

出力密度 単位面積辺りの出力。ＳＯＦＣの性能を示すパラメータとして活用。 

純水気化器 純水を水蒸気に変える装置。 

水蒸気/炭素比（S/C 比） 反応ガス中の水蒸気と炭素のモル比。 

スラリーコート 
構成材料の前駆体スラリーを塗布すること。スラリーの溶液中に浸漬するディッ

プコート法やスクリーン印刷法などが含まれる。 

接合強度 円筒形セルと異材を接合させた時の強度の指標。 

セル 
燃料電池の最小単位。ＴＯＴＯの湿式円筒形ＳＯＦＣの場合は空気極支持管、空

気極、電解質、燃料極から構成される。 

セルサポートフォイル 

合金薄板からなり、接合シール材により単セル単部と接合され、マニホールドに

組み込まれる。単セルがマニホールド内に強固に固定されるのを防ぎ、合金と単

セルの熱膨張率の違いに基づき発生する応力を（自身の変形により）緩和する。 
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用  語 説     明 

脱硫器 
燃料ガスとして使用する都市ガスに付臭材として含有している硫黄分は燃料電極

の触媒毒となるため、硫黄分を除去する装置。 

炭素析出 反応ガス中の炭素化合物の分解によって固体の炭素が系統内にたい積する現象。 

電圧低下率 発電時間に対するセル電圧の低下の割合。 

電気式燃料予熱器 モジュール入口の燃料ガスを補助的に電気ヒータで予熱するための熱交換器。 

ドレンポット 発電時に発生するドレンを回収する容器。 

内部改質 セルモジュール内で自己の発熱を利用して原燃料の改質を行うこと。 

熱自立 

発電システムの運転に適した温度の状態を、発電部分等からの発熱で維持でき、

外部からの加熱が必要でない状態をいう。本プロジェクトではモジュールだけで

なく燃料発生部である水蒸気改質部を組み合わせた構成での熱自立性の評価を

行った。 

燃焼式燃料予熱器 電池入口温度を燃焼ガスにより調整するための熱交換器。 

燃料再循環ブロワ 燃料ガスを再循環し、電池に燃料ガスを供給するためのブロワ。 

燃料利用率 供給燃料の内、燃料電池内で消費される燃料の割合。 

燃料予熱器 
電池に供給する燃料ガスを電池からの燃料系排ガスとの熱交換により予熱するた

めの熱交換器。 

パラメータ設計 
複数のパラメータをもとにバラツキを低減させる条件を見出し、更に最適化を行

う手法。 

バンドル 

セルを数本から十数本を接続し一体化したもの。モジュールを構成するための基

本単位となる。現状のＴＯＴＯ製湿式円筒形ＳＯＦＣの場合は 2 並列×6 直列構造

となっている。 

モジュール 
発電システムにおける発電容量に合わせて複数のバンドルまたはセルスタックを

接続したもの。 

連続焼成炉 

搬出・搬入ラックと連続焼成炉から構成され、被熱物は搬出ラックから連続焼成

炉へ自動で搬出され、さらに焼成された被熱物は自動で搬入ラックに保管される

設備。 

DSS Daily Startup and Shutdown。 

EPMA 電子プローブマイクロアナライザ。 

LSCF (La,Sr)(Co,Fe)O3。ペロブスカイト型複合酸化物。 

LSCO (La,Sr)CoO3。ペロブスカイト型複合酸化物。 

LSM (La,Sr)MnO3。ペロブスカイト型複合酸化物。 

OCV Open Circuit Voltage。開回路電圧。 

SDC 
(Sm,Ce)O2。サマリア添加セリア。 

（サマリア：酸化サマリウム、セリア：酸化セリウム） 

SEM 走査型電子顕微鏡。 

ＳＯＦＣ発電室 ＳＯＦＣ本体を収納するための容器。 

YSZ 
Y2O3-ZrO2。イットリア安定化ジルコニア。 

（イットリア：酸化イットリウム、ジルコニア：酸化ジルコニウム） 
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Ⅰ．事業の位置付け・必要性について 

 

１．ＮＥＤＯの関与の必要性・制度への適合性 

１．１ ＮＥＤＯが関与することの意義 

（１）エネルギー政策上の位置付け 

資源に乏しい我が国が将来にわたり持続的発展を達成するためには、革新的なエネルギー

技術の開発、導入・普及によって、各国に先んじて次世代型のエネルギー利用社会の構築に

取り組んでいくことが不可欠である。このため、政府が長期を見据えた将来の技術進展の方

向性を示し、官民双方がこの方向性を共有することで、将来の不確実性に対する懸念が緩和

され、官民において長期にわたり軸のぶれない取組の実施が可能となることを目指し、「エ

ネルギーイノベーションプログラム基本計画」（添付資料１－１）が２００８年４月に制定

された。｢固体酸化物形燃料電池システム要素技術開発｣（以下、本事業という。）は、そ

の「エネルギーイノベーションプログラム」の一環として実施している。 

  我が国におけるエネルギー供給の安定化・効率化、地球温暖化問題（ＣＯ２）・交通量の多

い都市部等における地域環境問題（ＮＯｘ、ＰＭ等）の解決のためには、国全体として省エ

ネルギーを推進するとともに、新エネルギー技術の開発、コスト削減及び利便性・性能の向

上に積極的に取り組むことが極めて重要である。燃料電池は、上記の目的達成に向けたキー

テクノロジーとして、その実用化への期待が高い。 

「新・国家エネルギー戦略」（経済産業省、２００６年５月）では、新エネルギーイノベー

ション計画として燃料電池を新たなエネルギー経済を支える基幹技術と位置づけて戦略

的・重点的に技術開発や実証を推進するとしている。また、総合資源確保戦略として石炭ガ

ス化燃料電池複合発電の開発・普及を図るとしている。 

｢Ｃｏｏｌ Ｅａｒｔｈ－エネルギー革新技術計画｣（経済産業省、２００８年３月）では、

世界全体の温室効果ガス排出量を２０５０年までに半減するという目標の下、ＣＯ２排出量

の大幅削減を可能とする２１の革新技術が選定されているが、図Ｉ－１．１－１に示すよう

に民生部門で定置用燃料電池が、運輸部門で燃料電池自動車が選定されている。また、発電・

送電部門においても、高効率天然ガス火力発電としての燃料電池-ガスタービンハイブリッド

発電（ＦＣ／ＧＴハイブリッド発電）、高効率石炭火力発電としての石炭ガス化燃料電池複

合発電（ＩＧＦＣ）によるＣＯ２削減が記載されている。 

｢環境エネルギー技術革新計画｣（内閣府、２００８年５月）では、低炭素社会実現に向け

た我が国の技術戦略において定置用燃料電池および燃料電池自動車を開発の必要な技術と

して位置付けている。 

｢低炭素社会づくり行動計画｣（２００８年７月）では、定置用燃料電池について２０２０

～２０３０年頃にコスト４０万円／ｋＷ、耐久性９万時間まで向上させ本格普及を目指すと

している。 

「エネルギー基本計画」（経済産業省、２０１０年６月）では、エネルギー源のベストミッ

クスを確保するためには燃料電池の技術開発の促進と内外への普及拡大によって天然ガス

シフトを推進すべきであること、燃料電池の普及に向けた最大の課題であるコストの低減に
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向けて基礎的な部分も含めた技術開発を推進するとしている。 

「新成長戦略」（内閣府、２０１０年６月）では、燃料電池分野において日本が技術的優位性

を有しており、戦略的な国際標準化を進めるとしている。 

 「日本再生戦略」（国家戦略室 ２０１２年７月）では、燃料電池自動車などの次世代自動

車について世界市場を獲得するため、他国を圧倒する性能・品質を実現し、世界的な潜在市場

の掘り起こしを図るとしている。また、家庭用燃料電池の普及促進を図ると共に、燃料電池の

低コスト化及び耐久性・信頼性向上を図るための技術開発を推進することとしている。 

 

このように、「燃料電池」は継続して政策上の重要な技術分野となっている。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

出典：経済産業省「Cool Earth－エネルギー革新技術計画」 

図Ｉ－１．１－１ 重点的に取り組むべきエネルギー革新技術 
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（２）研究開発政策上の位置付け 

経済産業省は、政策を踏まえて、全ての研究開発プロジェクトを 7 つの｢イノベーション

プログラム」の下で体系的に推進しているが、前記したように、本事業はそのうちの一つ｢エ

ネルギーイノベーションプログラム｣に含まれている。 

  我が国が持続的発展を達成するためには、革新的なエネルギー技術の開発、導入・普及に

より世界に先んじて次世代型のエネルギー利用社会の構築に取り組むことが不可欠である

が、エネルギー技術開発には長期期間と大規模投資を必要とするとともに将来の不確実性が

大きいことから、民間企業が持続的に取り組むことは容易ではない。｢エネルギーイノベー

ションプログラム｣は、政府が長期を見据えた将来の技術進展の方向性を示し、官民双方が

方向性を共有し、長期にわたり軸のぶれない取組の実施を可能にすることを目指して制定さ

れており、下記する 5 つの柱で構成されている。 

① 総合エネルギー効率の向上 

② 運輸部門の燃料多様化 

③ 新エネルギー等の開発・導入促進 

④ 原子力等利用の推進とその大前提となる安全の確保 

⑤ 化石燃料の安定供給確保と有効かつクリーンな利用 

本事業で開発対象としている固体酸化物形燃料電池（ＳＯＦＣ）は各種燃料電池の中で発

電効率が最も高く、電池自体で燃料の内部改質が可能で天然ガス・石炭ガス化ガス等の多様

な燃料に対応可能、高温排ガスを利用してのガスタービン等との複合発電システムの構築が

可能である等の特長を有し、１ｋＷ級の家庭用システムから数１００ＭＷ級の発電事業用プ

ラントまで幅広い用途での実用化・普及が期待されている。しかしながら、ガスエンジンや

ガスタービン、日本が世界に先駆けて商品化した固体高分子形燃料電池（ＰＥＦＣ）の家庭

用システム（エネファーム）等の競合技術と比べると、ＳＯＦＣの現状技術レベルは性能面

で同等以上のものが得られているものの、耐久性・信頼性、コスト、利便性に関しては市場

要求とのギャップが大きい。とりわけ、早期の市場エントリーに向けては耐久性・信頼性の

向上が重要であり、そのためにはＳＯＦＣ内部における反応・劣化・物質輸送の現象とメカ

ニズムを根本的に理解し、その知見を産学が共有して劣化対策の検討を進める必要があり、

この取り組みを本事業において進めている。 

以上のことから、本事業は、新エネルギー分野でのイノベーションを促進する高効率かつ

低コストを目指した先進的技術開発（上記③に該当）および化石燃料の有効かつクリーンな

利用（上記⑤に該当）の施策として、エネルギーイノベーションプログラムの目標達成に寄

与するものである。 
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（３）ＮＥＤＯの関与の必要性 

燃料電池の普及には技術開発だけでなく、技術実証、制度の整備（規制見直し）および標

準化が必要であり、図Ｉ－１．１－２に示すように、ＮＥＤＯはこれらを一体的に実施して

いる。ＳＯＦＣに関しては、表Ｉ－１．１－１に示すように、本事業と並行して「固体酸化

物形燃料電池実証研究」（２００８～２０１０年度）および｢水素社会構築共通基盤整備事業｣

（２００５～２００９年度）を推進してきている。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図Ｉ－１．１－２ ＮＥＤＯにおける燃料電池・水素技術開発の概要 

 

 

表Ｉ－１．１－１  ＮＥＤＯプロジェクトの年度展開 

２０１１年２０１０年２００９年２００８年２００７年

水素社会構築共通基盤整備事業
２００５～２００９年度

固体酸化物形燃料電池実証研究
２００８～２０１０年度

２０１２年

固体酸化物形燃料電池システム要素技術開発
２００８～２０１２年度

基礎的・共通的課題

実用性向上

実証研究

技術開発

規制見直し
規格・標準化

規制見直
しによる
普及促進

開発技術を適用

課題を
フィードバック

固体酸化物
形燃料電池
システム
技術開発
２００４～
２００７年度

課題抽出

固体酸化物形
燃料電池

事業用発電システム
要素技術開発

２０１２～２０１３年度

２０１３年～

後継プロジェクト
（検討中）

課題抽出
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「固体酸化物形燃料電池実証研究」では、図Ｉ－１．１－３に示す研究体制スキームでＳ

ＯＦＣシステムを一般家庭等の実負荷環境下に設置し、取得された各種運転データについて

評価・分析を行い、普及に向けた技術課題を抽出した。本実証研究では４年間（２００７～

２０１０年度）で０．７ｋＷ～８ｋＷ級のシステム２３３台が運転された。本実証研究にお

いて抽出された技術課題のうち、セルスタックの耐久性に係る課題については本事業にフィ

ードバックされ、早期解決に導いていく取り組みが為されている。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図Ｉ－１．１－３「固体酸化物形燃料電池実証研究」の研究体制スキーム 

 

一方、｢水素社会構築共通基盤整備事業｣では、定置用燃料電池システム（ＰＥＦＣ、ＳＯ

ＦＣ）に係る規制の再点検に必要な技術開発、データ収集・提供等を行ってきた。これらの

成果に基づいてＳＯＦＣシステムに関しては以下に示す７項目の規制が見直しされている。 

①常時監視の不要化（電気事業法、２００６年３月） 

② 不活性ガス置換義務の省略（電気事業法、２００７年９月） 

③ 一般用電気工作物化（電気事業法、２００７年９月） 

④ 設置届出義務の不要化（消防法、２０１０年３月） 

⑤ 設置保有距離の省略（消防法、２０１０年３月） 

⑥ 逆火防止装置の省略（消防法、２０１０年３月） 

⑦ 加圧防止装置の省略（電事法、２０１１年９月） 

 また、｢水素社会構築共通基盤整備事業｣では、国際競争力を確保する観点から、日本電機

工業会（ＪＥＭＡ）「燃料電池国際標準化委員会」の下に「試験法調査ＷＧ」が設立され、

ＰＥＦＣを参考に、ＳＯＦＣの安全試験法および性能試験法の国際標準化に向けた検討を行

い、２００９年度末に国際標準との整合化原案がとりまとめられ、２０１０年度中に国際標

準の第 1 版が発行された。現在は、その改訂作業を継続している（詳細は２．４を参照のこ

と）。 

 

さらに、ＳＯＦＣシステムの実用化のためには、セルスタックの劣化機構の解明と信頼

性・耐久性の向上が不可欠であるが、高温下での物資拡散・反応、構造変化、セラミクスの
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機械的特性、不純物の影響などを総合的に把握する必要がある。その技術的難易度は極めて

高いため、実用化へ向けた課題抽出・試作改善を行う産業界と、劣化機構に関する集学的な

解明を行う学術界の緊密な連携が不可欠である。 

 

上述のように、ＳＯＦＣシステムの普及には、技術開発・実証・制度整備・標準化を一体

的に実施する必要があること、技術的難易度の高い劣化機構解明を産学の緊密な連携体制の

構築・運営が必要なことから、民間企業の活動のみでは十分な成果は見込まれず、新エネル

ギー・省エネルギーに係る国家プロジェクトをマネジメントするＮＥＤＯの関与が不可欠で

ある。以上のように、燃料電池の普及には複数の関係する研究開発、技術実証、規格化・標

準化を連携・整合して進める必要があり、民間企業の活動のみでは十分な研究開発が見込ま

れないことから、新エネルギー・省エネルギーに係る国家プロジェクトをマネジメントする

ＮＥＤＯの関与が不可欠である。
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１．２ 実施の効果 

（１）経済効果 

２００９年に（株）富士経済が実施した国内市場規模の予測を家庭用ＳＯＦＣについて図

Ｉ－１．２－１に、業務・産業用ＳＯＦＣについて図Ｉ－１．２－２に示す。市場は２０１

５年頃から立ち上がり、２０２０～２０２５年に普及が拡大すると予測されている。２０２

５年の市場規模は家庭用ＳＯＦＣ が２，３４０億円（導入台数６０万台）、業務・産業用Ｓ

ＯＦＣが１２３億円（導入台数２１００台）と予測されている。 

なお、上記した業務・産業用ＳＯＦＣの市場規模には電力事業用ＳＯＦＣは含まれていな

い。電力事業用ＳＯＦＣの場合、１基の出力規模として天然ガス焚きＳＯＦＣ-ガスタービ

ン-蒸気タービン複合発電システムが数百ＭＷ級、石炭ガス化炉- ＳＯＦＣ-ガスタービン-

蒸気タービン複合発電システムが数十ＭＷ級と想定され、商用化された場合の市場規模は相

当に大きくなるものと推測される。 

以上のように、ＳＯＦＣの市場規模は家庭用と業務・産業用を合わせて２０２５年で約２，

５００億円となっており、その経済効果への期待は大きい。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

   出典：「２０１０年版 燃料電池関連技術・市場の将来展望」（株式会社富士経済） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図Ｉ－１．２－１ 家庭用 SOFC の国内市場規模

の予測 
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出典：「２０１０年版 燃料電池関連技術・市場の将来展望」（株式会社富士経済） 

 

（２）ＣＯ２削減効果 

前記した「固体酸化物形燃料電池実証研究」で取得された運転データを用いて試算すると、

平均的な電力需要約５００ｋＷｈ／月前後の一般家庭にＳＯＦＣシステムを設置した際の

ＣＯ２削減量は約１．３トン－ＣＯ２／月となる。これに前記した２０２５年の家庭用ＳＯＦ

Ｃの市場規模（導入台数６０万台）を当てはめると、年間７８万トンのＣＯ２削減効果が期

待できる。 

また、電力事業用ＳＯＦＣであれば、高効率天然ガス火力発電としてのＦＣ／ＧＴハイブ

リッド発電および高効率石炭火力発電としてのＩＧＦＣで約３０％のＣＯ２削減効果が期待

できる。さらに技術的には、これらをＣＯ２回収・貯留（ＣＣＳ）と組み合わせることによ

って約９割～ゼロまで削減可能することができる。 

 

図Ｉ－１．２－２ 業務・産業用 SOFC の国内市場規模の予

測 
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２．事業の背景・目的・位置付け 

２．１ 事業立案時点における背景 

従前、我が国におけるＳＯＦＣの開発においてはスタック製造に開発努力が集中されてき

たが、システム開発の重要性が認識され、２００４年度よりＮＥＤＯ 事業として「固体酸化

物形燃料電池システム技術開発」が開始され、コジェネレーションシステム開発およびハイブ

リッドシステムの基盤的検討が行われて２００７年度に終了した。また、京セラなどは自社

努力で家庭用システムの開発を２００１年頃より開始し、２００５年には大阪ガスのＮＥＸ

Ｔ２１において実住環境下での運転検証を行い、４２～４８％ＬＨＶという高いシステム効

率を達成した。これらの成果を受け、ＮＥＤＯは２００７年度より「固体酸化物形燃料電池実

証研究」を開始した。 

この実証研究においては、表Ｉ－２．１－１に示すように、４年間で０．７ｋＷ～８ｋＷ級

のシステム２３３台が運転された。メーカーとしては京セラ、トヨタ自動車-アイシン精機、

ＪＸ日鉱日石エネルギー、ＴＯＴＯ、ガスター-リンナイ、日本特殊陶業の８社（６グループ）

が参画した。これらの実証運転からＳＯＦＣは従来想定されていたよりもはるかに小さい容

量でも高効率なシステムを実現でき、燃料改質系とセルスタックとの連結が簡便であるため

負荷変動に対し即応性が強く、夜間の低負荷時にも良好な効率を維持し得るなど運用面での

利点も明らかにった。また、耐久性に関しても約３万時間の連続運転を超えるシステムも出

てきている。しかしながら、本事業の立案段階にあった２００７年度においては、多数のシ

ステムで性能劣化が顕著であり、中には数千時間と短時間で寿命となったものもあり、市場

導入に求められる耐久性の確立に向けた総合的な劣化対策の検討を進める必要性があると判

断された。 

 

表Ｉ－２．１－１  「ＮＥＤＯ/固体酸化物形燃料電池実証研究」におけるＳＯＦＣ運転実績 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

設置･運転
事業者

燃料種 メーカー
貯湯槽
容量

定格出力
Ｈ１９
年度

Ｈ２０
年度

Ｈ２１
年度

Ｈ２２
年度

合計

70 L 20 22 12 54
50 L 3 3
70 L 23 12 35
90 L 29 29

TOTO 70 L 2 2
70 L 1 1
200 L 3 1 4
70 L 4 2 6
90 L 9 9

ガスター・リンナイ 80 L 2 2
TOTO 70 L 1 1

200 L 1 1
70 L 1 1
70 L 1 1
90 L 2 2

京セラ 70 L 1 1 2
70 L 1 1
90 L 2 2
70 L 1 1
90 L 2 2

日本特殊陶業 80 L 2 2
東京電力 都市ガス 京セラ 70 L 0.7kW 1 1 2
東北電力 都市ガス 京セラ 70 L 0.7kW 1 1

70 L 1 1 14 27 43
200 L 1 1

灯油 70 L 1 1 1 1 4
70 L 6 10 16
130 L 2 2
なし 2kW 2 2
なし 8kW 1 1

９社 ３種 ６社９機種 29 36 67 101 233

0.7kW

新日本石油
ＬＰＧ

新日本石油 0.7kW

0.7kW
トヨタ･アイシン

都市ガス西部ガス

0.7kW
京セラ

トヨタ・アイシン
都市ガス

0.7kW

京セラ

トヨタ・アイシン東京ガス 都市ガス 0.7kW

大阪ガス 都市ガス

京セラ

トヨタ・アイシン

北海道ガス

東邦ガス 都市ガス
トヨタ･アイシン

0.7kW
TOTO都市ガスTOTO
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他方、２００３年にＮＥＤＯのＳＯＦＣ開発技術委員会がまとめた「ＳＯＦＣの将来構想に

関する提言」においては小容量システムの実用化を促進するのに必要な技術課題が整理され、

導入期に最も重要な課題は信頼性の確立であることが明示された。 

この提言に沿って、産業技術総合研究所、電力中央研究所およびＳＯＦＣのスタックメー

カーが連携して、セルスタックレベルでの性能劣化現象の把握、劣化機構の解明、未だ劣化

としては現れて来ない現象の把握を目的として、平成２００５～２００７年度にＮＥＤＯ事

業「固体酸化物形燃料電池システム技術開発」の研究テーマの一つとして「信頼性向上に関す

る研究開発」を行った。目標は、４万時間の耐久性を見通すのに必要な劣化率０．２５％／１

０００時間を達成すること、達成できない時にはその改善策を示すことであった。５０００

～１００００時間の連続運転における各スタックの劣化率（１０００時間当たり）は、表Ｉ－

２．１－２に示すように、三菱重工業製円筒横縞形が０．６５～０．８８％、ＴＯＴＯ製円筒

縦縞形が１．６％、京セラ製筒状平板形が０．９～１．５％、三菱マテリアル製円形平板形が

０．５４～０．８１%であり、いずれも０．２５％の目標を達することができなかったものの、

劣化に及ぼす諸因子の分析、今後の課題が抽出された。特に長時間運転後の各スタック部材

を詳細に２次イオン質量分析計（ＳＩＭＳ）で解析した結果、従来ではスタックレベルでどの

ように現出するか不明であったクロム被毒が1万時間の長期間にわたって徐々に現れること、

気相経由での不純物の混入が徐々に進行するため更なる長期間運転での耐久性との関連を明

確化する必要があること等が明らかになった。 

 

表Ｉ－２．１－２「信頼性向上に関する研究開発」（２００５～２００７）での 

５０００時間耐久試験結果 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

このような劣化挙動・信頼性向上課題における成果と課題の抽出を受け、ＮＥＤＯにおい

て２００７年度に「ＳＯＦＣ技術の現状と課題」編集委員会が組織され、国内外における劣化

問題への取り組みの体制、連携関係、方法、進捗状況などを調査すると共に課題抽出が行わ

れた。この委員会では、上記「信頼性向上に関する研究開発」では取り扱えなかった性能変化

と物質移動過程をつなぐ電気化学的現象・モデルの重要性が確認されると共に、従来あまり

考慮されてこなかった物質移動過程が生じた後の機械的性質の変化も重要であり、ＳＯＦＣ

の耐久性・信頼性向上には異なる分野の知見を集学的に劣化問題に注入した総合的取り組み

が必要であるとの指摘がなされた。 
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また、ＳＯＦＣの用途として、都市ガスを用いたコジェネレーションシステムとハイブリ

ッドシステム、石炭ガス化ガスを用いた高効率コンバインドシステムが想定されるが、「固体

酸化物形燃料電池システム技術開発」において、表Ｉ－２．１－３に示すように、１０ｋＷ級

システム２基、２０ｋＷ級システム１基、２００ｋＷ級システム１基の合計４基を開発し、

３０００時間の耐久試験を実施した。その結果、発電効率などの性能面での目標は達成され

たものの、耐久性に関して更なる向上が必要であることが確認された。また、業務用等の中

小システムは運用性を向上させる起動停止技術の開発が必要であること、電気事業用の大型

システムはガスタービンとの複合システム構築のための高圧運転対応技術の開発が必要であ

ること等が確認された。さらに、既に欧米で検討が開始されていた石炭ガス化ガス中の不純

物のＳＯＦＣへの被毒効果については、日本国内でも早急な対応をすることが重要であると

の認識が示された。 

以上のような背景から、本事業は立案され、実施された。 

 

表Ｉ－２．１－３「ＳＯＦＣシステム技術開発」（２００４～２００７）での 

３０００時間耐久試験結果 
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２．２ ＳＯＦＣ普及に向けた技術開発課題 

ＮＥＤＯは、燃料電池・水素技術開発事業の推進機関として産学の協力の下で研究開発を実

施している。この技術開発事業を効率的かつ効果的に推進するには、常にステークホルダー（利

害関係者）間で「技術開発シナリオ」を共有する必要がある。そのため、ＮＥＤＯは、我が国

の燃料電池・水素技術開発で取り組むべき技術課題を明確にして、技術開発の方向性を示すと

共に、本分野における産業界、大学各層の的確な研究開発への取り組みを先導することを目的

として、２００５年に燃料電池・水素技術開発ロードマップを策定し、その後 2 年毎に改定作

業を行っている。 

２０１０年６月改定の「燃料電池・水素技術開発ロードマップ２０１０」に記載されたＳＯ

ＦＣのロードマップを図Ｉ－２．２－１に示す。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図Ｉ－２．２－１ ＳＯＦＣ技術開発ロードマップ 

出典：「ＮＥＤＯ 燃料電池・水素技術開発ロードマップ２０１０」 

 

図Ｉ－２．２－１に示すように、ＳＯＦＣの実用化対象（用途）は小容量定置用システム、

中容量定置用システム、中容量ハイブリッドシステム、大容量コンバインドシステムの４つに

分類し、各システムに対応させたロードマップが策定されている。このロードマップの策定に

おいて考慮された各システムの初期導入期と普及期における開発目標仕様を表Ｉ－２．２－１

燃料多様化技術確立
（都市ガス、LPG、灯油）

セルスタック原料・部材の低コスト化

耐久性・信頼性の向上

セルスタック・モジュールの発電効
率向上

運用性向上
（起動停止技術、負荷追従性、等）

小容量定置用

システム*
（1kW級～数kW級）

初期導入
＞４０％／４５％
＞４万時間見通し（連続運転）
５０～１００万円/ｋＷ（数十ＭＷ/年 生産ケース）

普及～本格普及
＞５０％／ ５５％
９万時間見通し（連続運転）
＜４０万円/kW

開発・実証段階
４０％／４５％
２万時間実証／４万時間見通し（連続運転）
９００万円/ｋＷ**

大容量コンバインド
システム

（事業用・自家発電用）
（数１０ＭＷ級～）

システム開発段階
４０％／４５％
３，０００時間検証
数１００万～１千万円/ｋＷ

開発・実証
約４０％／４５％
１～２万時間見通し
数１００万円/ｋＷ

普及
＞５０％／５５％
９万時間見通し
＜２０万円/ｋＷ（１５０ＭＷ/年 生産ケース）

ハイブリッドシステム開発
４８％／５２％
－
数１００万～約１０００万円/ｋＷ

普及
＞５５％／６０％
９万時間見通し
＜１５万円/ｋＷ（２００ＭＷ/年 生産ケース）

初期導入
＞５５％／６０％

４万時間見通し
数１０万～約１００万円/ｋＷ

初期導入
＞４０％／４５％
４万時間見通し
約１００万円/ｋＷ（数MW/年 生産ケース）

開発・実証
約５０％／５５％
１～２万時間見通し
約１００万～数１００万円/ｋＷ

現在（2009度末時点） 2015年 2020年 2030年現在（2009度末時点） 2015年 2020年 2030年

中容量ハイブリッド
システム*

（業務用・産業用）
（数百kW級～数MW級）

中容量定置用
システム*
（数～数百kW級）

初期導入
＞６０％／６５％
４万時間見通し
数１０万～約１００万円/ｋW

天然ガス焚き
大容量ガスタービン
との部分トッピング
フィールド実証

普及
＞６５％／７０％
９万時間見通し
＜１５万円/ｋW（２００MW/年生産ケース）

開発・実証
約５５％／６０％
1～2万時間見通し
約１００万円/ｋW～

初期導入
＞５５％／６０％
４万時間見通し
数１０万円/ｋW～

燃料多様化技術確立
（石炭ガス、バイオガス）

標準・規格・基準

スタック・システムの展開

石炭ガス化ガス
クリーンアップ
システム最適化大容量複合発電システム

最適化

超高圧セルスタック
/モジュール検証

部分トッピング***

事業用検討

開発・実証
約６０％／６５％
１～２万時間見通し
約１００万～数１００万円/ｋW

初期導入時 普及時

備 考

*** 部分トッピングとは、既設発電設備のGTCCに、
SOFCを部分的に追設することにより、その分だけ
増出力・効率アップを図るレトロフィット改造

****  中容量のマイクロGTとのハイブリッドシステム
における運転圧力レベル0.3～0.4MPaを高圧運転、
事業用大型GTとのコンバインドシステムにおける
運転圧力レベル2～3MPaを超高圧運転と定義

大容量化（小容量から中容量、中容量から大容量）、1kWシステム開発サイクルの加速、等

劣化機構解明（熱力学的・化学的・機械的課題・三相界面の集学的解析）
加速劣化試験法・耐久性向上･余寿命評価方法・解析手法、不純物・燃料種影響対策、等

基盤技術の強化

成果の適用 成果の適用 成果の適用

高圧***運転技術、複合発電

システム制御技術の確立

超高圧****運転技術の確立

固体酸化物形燃料電池（固体酸化物形燃料電池（SOFCSOFC）ロードマップ）ロードマップ
～小容量システムでの技術確立から中・大容量システムへの展開により最高効率発電を実現～

開発・実証段階

石炭ガス化燃料電池コンバインド
発電（ＩＧＦＣ）システムへの適用

・1kW級の小型SOFCシステム実証の進
展 → 平成21年度まで累計132台設置、
最長運転時間は2万時間
・数10kW級システムで3,000時間運転試
験 → 耐久性等の技術課題を抽出
・ 劣化機構解明などの耐久性・信頼性向

上のための産学官連携基礎研究開始

セルスタック・モジュール
の高性能・低コスト化
（高出力密度化、等）

次世代スタックに向
けての高性能・
高耐久化

大量生産技術確立
→コスト低減

システム構成の最適化・
周辺機器簡素化による

コスト低減

スタック高耐久化対策
技術の適用

備 考

* 小容量定置用システム、中容量定置用
システムおよび中容量ハイブリッドシステ
ムにはコージェネを含む

** システム価格の範囲は、熱利用設備
は含まず、発電装置部の範囲の価格。
（家庭用は貯湯槽等を含む想定価格。）
また、カッコ内の「○MW/年 生産ケー
ス」は、システム価格試算のためのもの
であり、各年度での市場規模を指すもの
ではない

小・中容量定置用システムの現状・成果と
SOFCシステムの共通技術課題

・200kW級の複合発電システムの進展
→ 発電効率52.1%、3000時間運転達成

中容量ハイブリッド・大容量コンバインド
システムの現状・成果と技術課題

初期導入時 普及時開発・実証段階

国際標準規格への反映

国際市場での優位性確立、国際間取引の円滑化

定置用PEFCシステムとの共通化
国際標準（IEC62282シリーズ）の改訂

SOFC標準化
JIS原案提示

備 考

各システムにおける矢印内
の記載説明は次のとおり

研究・事業段階
送電端効率（HHV／LHV）

耐久性（運転時間）
システム価格
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に示す。 

 

表Ｉ－２．２－１ＳＯＦＣシステムの開発目標仕様 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

表Ｉ－２．２－１に示した開発目標仕様に対して、各システム共に発電効率などの基本的な

性能は現在ほぼ達成され、またＳＯＦＣはＰＥＦＣのように貴金属を用いず、製造プロセスも

大量生産が可能な湿式法の適用に成功していることから、コストダウン実現の可能性は高い。

よって、現状において最も重要度の高い課題は耐久性・信頼性の確保と実証であることが、ス

テークホルダー間の共通認識となっている。次いで重要度が高い課題として、本格普及に向け

たコストダウン、効率向上、利便性の向上が挙げられている。なお、耐久性とコスト、効率、

利便性はトレードオフの関係にあり、これらの課題解決のためには、反応・劣化・輸送機構の

解明などの基盤技術開発、熱管理や燃料供給排出の最適化などシステム関連技術の開発、さら

に、これらの取組みと同時に、利便性・運用性向上のための取組みが必要である。 

以下に、これら技術課題を解決するために必要な取り組みについて、産学の有識者の見解は

次の通りとなっている。 

 

（１）耐久性・信頼性の向上 

ＳＯＦＣは全て固体で構成されるため、本来劣化要因は少ない。米国Ｓｉｅｍｅｎｓ－Ｗ

ｅｓｔｉｎｇｈｏｕｓｅ社がＥＶＤ（Ｅｌｅｃｔｒｏｃｈｅｍｉｃａｌ ｖａｐｏｒ Ｄｅｐ

ｏｓｉｔｉｏｎ）法で作成したセルは定常運転下で７万時間以上の耐久性を示した。しかし、

その後、製造方法の低コスト化（湿式法の採用）、低温形セルとそのための新規材料の開発、

負荷変動運転、燃料多様化など、コストダウンと性能向上のためのさまざまな研究開発が行

われており、トレードオフの関係にある耐久性・信頼性の向上が重要な課題となっている。 

ＳＯＦＣの劣化については、金属インターコネクタ、シール材、新規材料（セリア系等）

の材料起因、湿式法採用などによる製造方法起因、燃焼ガスへの空気混入、熱サイクル、負

荷追従運転などのスタック運転状況起因、気相に存在する微量な不純物や原材料内の不純物

<小容量定置用システム> <中容量定置用システム>

初期導入期 普及期 初期導入期 普及期

システム価格 50～100万円/kW 40万円/kW以下 システム価格 約100万円/kW 20万円/kW以下

出力密度 0.2kW/L 0.4～1kW/L 出力密度 0.2～0.5kW/L 0.5～2kW/L

発電効率 40%HHV/45%LHV以上 50%HHV/55%LHV以上 発電効率 40%HHV/45%LHV以上 50%HHV/55%LHV以上

総合効率 75%HHV/82%LHV以上 80%HHV/89%LHV以上 総合効率 75%HHV/82%LHV以上 80%HHV/89%LHV以上

耐久性
4万時間（連続運転、5年）

以上の見通し
9万時間（連続運転、10
年）以上の見通し

耐久性
4万時間（連続運転、5年）

以上の見通し
9万時間（連続運転、10
年）以上の見通し

その他
負荷追従性、低負荷運転
特性が良好であること

同左 その他
設置面積当りの容量

5～13kW/m2
設置面積当りの容量
13kW/m2以上

<中容量ハイブリッドシステム> <大容量コンバインドシステム>

初期導入期 普及期 初期導入期 普及期

システム価格 約100万円/kW 15万円/kW以下 システム価格 数10～100万円/kW 15万円/kW以下

出力密度 0.2～0.5kW/L 0.5～2kW/L 出力密度 0.2～0.5kW/L 0.5～2kW/L

発電効率 50%HHV/55%LHV以上 55%HHV/60%LHV以上 発電効率 60%HHV/55%LHV以上 65%HHV/70%LHV以上

耐久性
4万時間（連続運転、5年）

以上の見通し
9万時間（連続運転、10
年）以上の見通し

耐久性
9万時間（連続運転、10
年）以上の見通し

9万時間（連続運転、10
年）以上の見通し

その他
設置面積当りの容量

5～13kW/m2
設置面積当りの容量
13kW/m2以上

その他
設置面積当りの容量

5～13kW/m2
設置面積当りの容量
13kW/m2以上
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起因など、様々な要因が存在する。これらに対して実システムの実証試験によって劣化に関

するデータを蓄積するとともに、熱力学的・化学的・機械的解析、三相界面の微細構造変化

の解析などの基礎研究を平行して行う必要がある。基礎的研究では劣化因子を系統的に測定

した上で、各因子が劣化に与える影響を定量的に評価し、劣化機構を明らかにする必要があ

る。さらに劣化対策を立案し、システム開発と連携してその効果の検証を行うとともに、劣

化の加速試験方法を確立することが重要となる。 

 

（２）コストダウン 

ＳＯＦＣは貴金属等を用いないため、原材料コストに関しては他の燃料電池と比べて低く

抑えられる。また、当初は製造コストが問題になったが、日本では既に高価なＥＶＤなどの

乾式法から低価格で大量生産に適した湿式・焼結法を採用することに成功しており、耐久性

が確保されれば、初期導入に向けてのコスト目標のハードルは高くない。しかし、本格普及

に向けての更なるコストダウンについては、ランタン等、原料価格の高い成分を含む部材の

薄膜化、湿式法を用いてさらに焼結回数を削減するなどの製造プロセスの低コスト化、出力

密度の向上によるセル材料の大幅削減などの取組みを進める必要がある。コストダウンに関

する大半の取組みは耐久性とトレードオフの関係にあるため、上記（１）の耐久性・信頼性

向上に関する取組みと並行して進める必要がある。 

 

（３）高効率化・出力密度の向上 

出力密度の向上は、材料使用量の削減によるコストダウンに繋がるだけではなく、高効率

化、利便性の向上など全てに共通する課題であり、耐久性とトレードオフの関係にある。し

たがって、その向上のためには、運転条件・熱管理の最適化からセルスタック構造・部材の

最適化まで、総合的なシステム最適化への取組みが必要である。 

そのためには、温度分布、電流密度分布、熱応力分布などの把握と解析が重要であり、内

部状態の計測技術とともにモデリング・シミュレーション技術が重要となる。また、中容量

以上のシステムではシステム最適化のための試作回数はコストと時間の制約から限られて

くる。小容量システムの急速な発展には、システム最適化へ向けての試作のサイクルの短さ

が貢献しており、システム構築の最小単位（大型基本スタック）の最適化等、中大容量シス

テムの開発へのフィードバック方法の検討も重要である。劣化等のデータの蓄積とともに、

小容量システムにおける挙動のモデリングと、それを用いた中大容量システムの設計シミュ

レーションなどの方法も考えられる。またコストダウンと性能をより高いレベルで両立させ

るためには、電解質・電極・インターコネクタなどの新規材料の開発も中長期的課題として

取組む必要がある。 

 

（４）燃料多様性、利便性・運用性の向上 

運用性向上のためには起動停止・負荷変動対応が必要である。小容量システムにおいては

現在良好な負荷追従性が得られている。起動停止・負荷変動に対しては運転制御や熱管理な

どのシステム最適化に加えて、耐久性とトレードオフの関係にあることから、更なる耐久性

の向上が課題である。 

燃料多様化については、ＬＰＧや灯油への対応に向けた取組みが始まっており、小容量シ
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ステムで現在実証データが蓄積されつつある。今後は、炭素の析出、不純物元素による劣化

の克服が課題となる。また、高温排熱の高度利用として、高圧運転を含めてコンバインドサ

イクルの試験運転が進められている。中大型電源用には小容量システムよりさらに高い耐久

性と信頼性が求められ、この実証のための改良と運転実績の蓄積が課題である。また、現状

では都市ガスを燃料としたシステム開発が主流であるが、将来的なＩＧＦＣ（石炭ガス化燃

料電池複合発電）への適用に向けたセルスタック開発、高圧運転のデータ整備等も重要とな

っている。   
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２．３ 海外におけるＳＯＦＣ開発動向 

（１）米国の動向 

米国においては２００１年よりエネルギー省（ＤＯＥ）等の政府機関、民間企業、国立研

究所・大学等が参加したプログラム「ＳＥＣＡ（Ｓｏｌｉｄ Ｓｔａｔｅ Ｅｎｅｒｇｙ Ｃ

ｏｎｖｅｒｓｉｏｎ Ａｌｌｉａｎｃｅ）」においてＳＯＦＣの技術開発が進められてきた。

ＳＥＣＡプログラムの第1期「低コスト化プロジェクト」（第１フェース～２００５年まで）

では、参画企業（ＧＥ、Ｄｅｌｐｈｉ、Ｆｕｅｌ Ｃｅｌｌ Ｅｎｅｒｇｙ、Ａｃｕｍｅｎｔ

ｒｉｃｓ、Ｓｉｅｍｅｎｓ、Ｃｕｍｍｉｎｓ）による各スタックの実証と、それらに共通す

る性能・信頼性向上とコストダウンを目的とした基盤技術開発が進められた。その結果とし

て、大量生産時コストで８００／ｋＷ以下、発電効率３５％ＬＨＶ以上、電池性能の低下率

４％／１０００ｈの中間目標が達成されている。第２期の「石炭ベースシステムプロジェク

ト」（第１フェーズ ２００４～２００８年、第２フェーズ２００９～２０１０年）では、

システム開発者がＦｕｅｌ Ｃｅｌｌ Ｅｎｅｒｇｙ、Ｓｉｅｍｅｎｓ、Ｄｅｌｐｈｉおよび

Ｒｏｌｌｓ Ｒｏｙｃｅに絞られ、ガソリンや灯油とは全く性状の違う石炭ガス化ガスに対

応した燃料極の研究、大容量コンバインドサイクルに対応したＩＧＦＣシステム研究、高圧

が発電性能に及ぼす影響の研究等が進められている。この場合の開発目標は発電効率が５

０％ＨＨＶ以上、コストが７００ドル／ｋＷ以下となっている。 

２０１１年になりドイツのＳｉｅｍｅｎｓ本社がＰｉｔｚｂｕｒｇのＳＯＦＣ部門を売

りに出したために、システム開発者からは除外されたものと思われる。また、２０１２年６

月Ｒｏｌｌｓ Ｒｏｙｃｅの株の５１％をＬＧ Ｅｌｅｃｔｒｏｎｉｃｓが取得したとの報

道がなされたが、ＳＥＣＡの活動はつづけていると思われる。ＳＥＣＡプロジェクト自身は

２０１２年の予算要求がＤＯＥからなされず,議会が前年度の半額を予算化するという異常

状態が続いている。チュウ長官はじめＤＯＥの首脳部が燃料電池・水素プログラムの優先度

を下げたためである。燃料電池の優先度が再検討されたとの報道もあるが、今後の動向は不

確定性が大きいといわざるをえない。 

スタック開発者であるＶｅｒｓａ Ｐｏｗｅｒ Ｓｙｓｔｅｍｓ（Ｆｕｅｌ Ｃｅｌｌ Ｅｎ

ｅｒｇｙと連携）とＤｅｌｐｈｉは、セルの大型化とスタックのタワー化を行い、スタック

技術が成熟しつつあることを示した。 

企業独自の開発としては、２００１年設立のベンチャー企業Ｂｌｏｏｍ Ｅｎｅｒｇｙが

１００ｋＷ級のＳＯＦＣシステム（名称：ＥＳ－５０００ Ｅｎｅｒｇｙ Ｓｅｒｖｅｒ）の

商品化に２０１０年２月に成功し、その後積極的に事業を展開している。技術の詳細は公開

されていないが、動作温度８００℃の２５ｋＷ出力の発電モジュール4つで構成され、発電

効率は５０％ＬＨＶ以上、販売価格は７０～９０万ドルとなっている。１００ｋＷ以上の容

量が必要な場合は１００ｋＷユニットを連結して対応している。当初は、カリフォルニアを

中心にして、Ｇｏｏｇｌｅ、ＦｅｄＥｘ、Ｗａｌ－Ｍａｒｔ、ｅＢａｙといった大手企業か

ら、Ｂａｎｋ ｏｆ Ａｍｅｒｉｃａ、Ｃｏｃａ－ｃｏｌａ、Ｃｏｘ Ｅｎｒｅｒｐｒｉｓ

ｅｓ（メディア大手）、Ｓｔａｐｌｅｓ（オフィスサプライチェーン）等の施設へ設置した

他、最近で東部にも拠点を確保し、数１０ＭＷの分散電源まで手がけるようになっている。 

この他に、金属材料支持型セルスタックの開発がＬｏｒｅｎｃｅ Ｂｅｒｋｌｅｙ国立研

究所やカナダＩｎｓｔｉｔｕｔｅ ｏｆ Ｆｕｅｌ Ｃｅｌｌ Ｉｎｎｏｖａｔｉｏｎｓで
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進められている。電解質はイットリア安定化ジルコニア（ＹＳＺ）から、スカンジア安定化

ジルコニア（ＳｃＳＺ）＋サマリアドープセリア（ＳＤＣ）などの高イオン伝導度酸化物膜

の複合膜にシフトしつつある。いずれもスタック製造技術、電極材料のプロセシングに特化

して研究を進めており、実証段階には至っていない。また、ＮＲＣでは６００℃という低い

作動温度でもクロム被毒が認められたという情報もある。 

また、ＳＯＦＣ 関連の基礎研究としては、電極反応の素過程である電極表面での酸素の

解離・脱吸着反応の情報を得るために、高次調和項を考慮した複素インピーダンス解析（ワ

シントン大）などの高度解析手法が研究され、ＬＳＣＦ空気極の酸素還元反応についての素

過程についての情報を得ている。また、電極反応が主に起こる三相界面の分布を、イオンビ

ームによる切削（ＦＩＢ）と高分解能走査顕微鏡（ＳＥＭ）を使って３次元的にデータを取

得し、それをコンピュータ上で復元する試みがＡｒｇｏｎｎｅ国立研究所およびノースウェ

スタン大学、コネチカット大学などで行われている。伝えられているところでは、未だ実機

セルの解析を行う段階には達していないという。但し、実験室規模での劣化セル試料の解析

を進めている。耐久時間の異なる試料を解析して長期耐久によってどのように微構造が変化

するかを追求方法と初期に得られた３次元再構築微構造をシミュレーションの手法で計算

機上で変化させ、どのような微構造の変化を変遷するかを検討する二つの方法を採用してい

る。 
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（２）欧州の動向 

欧州において燃料電池・水素分野の技術開発は、欧州連合（ＥＵ）における科学分野の技

術開発に関する財政的支援制度「Ｆｒａｍｅｗｏｒｋ Ｐｒｏｇｒａｍｍｅ ｆｏｒ Ｒｅｓ

ｅａｒｃｈ ａｎｄ Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｉｃａｌ Ｄｅｖｅｌｏｐｍｅｎｔ」の下で推進さ

れている。このプログラムの予算推移を表Ｉ－２．３－１に示す。 

また、このプログラムで取り扱われているＳＯＦＣ関係の技術開発プロジェクトを表Ｉ－

２．３－２に示す。 

 

表Ｉ－２．３－１  Ｆｒａｍｅｗｏｒｋ Ｐｒｏｇｒａｍｍｅ ｆｏｒ Ｒｅｓｅａｒｃｈ 

ａｎｄ Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｉｃａｌ Ｄｅｖｅｌｏｐｍｅｎｔの予算推移 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

表Ｉ－２．３－２  ＥＵにおけるＳＯＦＣ関係の技術開発プロジェクト 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

   

  表Ｉ－２．３－２に示すように、ＳＯＦＣに関して様々な技術開発プロジェクトが推進さ

れてきている。 

例えば、ＳＯＦＣの耐久性向上を目的とした「Ｒｅａｌ－ＳＯＦＣ」プロジェクトでは、

劣化率の目標として１．０％／１０００時間が設定され、Ｈｅｘｉｓ、Ｒｏｌｌｓ Ｒｏｙ

ｃｅ Ｆｕｅｌ Ｃｅｌｌ、Ｊｕｅｌｉｃｈ研究所などのスタックが１００００時間の長期

FP Period
総予算
(M€)

エネルギー分野
(M€)

水素・燃料電池
(M€)

1 1984 - 1987 3,270 830 0

2 1987 - 1991 5,360 120 8

3 1990 - 1994 6,600 260 32

4 1994 - 1998 13,120 1,030 58

5 1998 - 2002 14,960 1,042 145

6 2002 - 2006 17,500 2,120 314

7 2007 - 2013 50,520 2,350 470
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にわたって耐久性を評価された。その結果、Ｊｕｅｌｉｃｈ研究所のスタックが連続運転で

１５０００時間以上の耐久性を有することが確認された。しかしながら、１００回以上の熱

サイクル試験では２０％以上劣化することも確認されており、電極構造と組成の組合せを適

正化して劣化を低減することも検討されている。また、２００７年より開始した「ＳＯＦＣ

６００」プロジェクトでは、移動体用補助電源（ＡＰＵ）を主なターゲットとした動作温度

６００℃以下の金属支持ＳＯＦＣ（Ｍｅｔａｌ Ｓｕｐｐｏｒｔｅｄ Ｓｏｌｉｄ Ｏｘｉｄ

ｅ Ｆｕｅｌ Ｃｅｌｌ：ＭＳ－ＳＯＦＣ)の開発を進めている。現状は、電極面積１００ｃ

ｍ２程度のＭＳ－ＳＯＦＣにおいて動作温度８００℃で出力密度６０９ｍＷ／ｃｍ２、劣化率

は１％／１０００時間（２０００時間の発電）が得られている。 

最近始まったプロジェクトを表Ｉ－２．３－３に示す。 

 

表Ｉ－２．３－３ 欧州で最近開始されたＳＯＦＣ関連プロジェクト（FP７） 

  

日本の実証研究に刺激されて、マイクロ CHP などの開発・実証が目立つようになった。Ｓ

ＯＦＣ－ＦＡＣＴでは、Ｃｅｒａｍｉｃ Ｆｕｅｌ Ｃｅｌｌｓ ＬｉｍｉｔｅｄのＢｌｕｅ

Ｇｅｎ（後述）を試験したのち、他のシステム設計・製造・運転を行う。また、トラック

用のＡＰＵなど米国の動きに連動した開発研究も行われ、さらに飛行体への応用なども着

手されている。 

 また各国ともに燃料電池に関する実証事業を計画・実施する段階に到達しており、ドイ

ツではすでに始まり、デンマーク、イギリスなどでの計画が進行している。ドイツではＣａ

ｌｌｕｘと呼ばれるＰＥＦＣとＳＯＦＣの実証研究が２００８年よりフィールド試験と支

援測定が開始されている。フィールド試験はＥｎＢＷ、Ｅ．ＯＮ、Ｒｕｈｒｇａｓ ＥＮＥ

ＲＧＩＥ、ＭＷ Ｅｎｅｒｇｉｅ、ＶＮＧなどのユーティティ会社が設置・運転を行ってい

る。ＳＯＦＣシステムとしては、ＨＥＸＩＳとＶａｉｌｌａｎｔが参画している。２０１２

10 11 12 13 14 15

システム関連

SOFC-FACT ＭCHP開発・実証

ASTERIX3 マイクロCHP

SOFCOM バイオマスCCHP

DESTA トラック用APU

SUAV 飛行体用小型円筒

スタック関連

SOFC-LIFE スタック劣化・寿命

MMLRC=SOFC 応力・シール改善

CATION 定置用セル空気極

ASSENT 燃料極

METSAPP 金属支持セル

RAMSESS 金属支持円筒平板

SCOTAS-SOFC 硫黄、炭素、再酸化

診断

GENIUS スタック診断技術

DESIGN スタック診断技術
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年までにＰＥＦＣを含めて８００台が試験される予定である。企業の取り組みに注目すると、

平板型ＳＯＦＣの開発が主流となっており、動作温度の低温化と金属サポートセルの開発が

活発である。特にＣｅｒｅｓ Ｐｏｗｅｒは電解質に希土類添加セリアを用い電着法で金属

支持板に製膜するセルを開発しマイクロＣＨＰシステムまで構築している。セリア膜中の電

気化学的酸素透過を防ぐためにＹＳＺ薄膜をサンドイッチ構造にして挿入したり、比較的大

きな劣化原因を見極めるために時間を費やしたが２０１４年初期からＢｒｉｔｉｓｈ Ｇ

ａｓと実証試験を行う段階に達した。金属サポートセルでは最も進んでいるといえよう。 

Ｃｅｒａｍｉｃ Ｆｕｅｌ Ｃｅｌｌｓ Ｌｉｍｉｔｅｄ（オーストラリアの企業であるが

量産工場をドイツに保有）は、７０ｍｍ×７０ｍｍのセル４枚を２×２アレイに組み込んで

大面積化を図った２ｋＷ級システム（名称：ＢｌｕｅＧｅｎ）を開発しており、１．５ｋＷ

出力時の発電効率として６０％ＬＨＶを達成している。ドイツ、日本、イギリス、フランス、

オランダ等においてフィールド試験による耐久性の検証を進めており、１００００時間運転

をクリアしたものも出てきているが、劣化率は０．３％／１０００時間と報告されてはいる

が、実績値としては１－２％／１０００ 時間と表明されている。 

また、Ｗäｒｔｓｉｌä（フィンランド）はＴｏｐｏｅ Ｆｕｅｌ Ｃｅｌｌｓ Ｌｔｄ（デ

ンマーク）より平板型スタックの提供を受け、天然ガス、バイオガス、埋立地ガス、メタノ

ールを燃料に使用する定置用・船舶用の２０ｋＷ級および５０ｋＷ級システムを開発してお

り、前記したＥＵの開発プロジェクトに参加し、実証運転を行っている。発電効率は２０ｋ

Ｗ級システムで４１～４３％ＬＨＶ（メタノール）、５０ｋＷ級システムで４７％ＬＨＶ（天

然ガス）が得られている。さらに、Ｓｔａｘｅｒａは電気出力が１．１ｋＷと１．４ｋＷの

２タイプのシステムを商品化している。発電効率は３０％と低めではあるが、１．１ｋＷシ

ステムで５０００時間、１．４ｋＷシステムで１０００時間を保証している。１５０回のサ

ーマルサイクルの検証も済んでおり、劣化率は０．５％／１０００時間とのことである。２

０１１年にＳｕｎ ＦｉｒｅがＳｔａｘｅｒａを買収し、ＳＯＥＣにより水素製造し、二酸

化炭素との反応から炭化水素系の燃料を製造する応用へ大きく舵を切っている。Ｈｅｘｉｓ

は、円形平板型のセルを採用した１ｋＷ級システムを開発しており、セルの電気出力密度は

２１２ｍＷ／ｃｍ２（＠０．７Ｖ、燃料利用率８２％）、発電効率は３０％、劣化率は０．４％

／１０００時間となっている。各社のスタックいずれも今後更に耐久性を向上させる必要が

あるが、保証の設定や生産ラインを充実する会社も出てきており、普及に向けて着実に前進

しているとの印象を受ける。 

Ｒｏｌｌｓ Ｒｏｙｃｅは、英国では活動を中止し、米国の活動に集中しているようであ

る。 

また、Ｊｕｅｌｉｃｈ研究所では、長期運転をいくつか異なるセルで実施しており、実際

に１万時間以上４万時間程度まで運転したときの挙動を検証している。最近の報告では、ラ

ンタンマンガナイト系空気極を用いたスタックが、１万６千時間で一部のセルが破戒したた

めに性能劣化を起こし、中断に至ったことを報告している。主な原因として電解質膜内部で

の酸化マンガンに析出を挙げている。 

基盤技術に対する取り組みに関しては、Ｊｕｅｌｉｃｈ 研究所（ドイツ）とＥＭＰＡ（ス

イス連邦素材研究所）およびＩｍｐｅｒｉａｌ Ｃｏｌｌｅｇｅが劣化観測手段の高度化に

ついて積極的に展開している。Ｊｕｅｌｉｃｈ研究所においてはコンピュータ断層撮影（Ｃ
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Ｔ）、赤外カメラによるイメージング（短絡有無の検証）、 Ｘ線回折 （残留応力、ＦＩＢ 

法による応力解析）、Ｉｎ ｓｉｔｕ観測とアコースティックエッミション（熱サイクル、

Ｒｅｄｏｘ）、 ＳＥＭ／ＴＥＭなどに注力している。ＥＭＰＡにおいてはＵＳＡＸＳ（超

小角Ｘ線散乱法）、 ＸＡＮＥ（Ｘ線吸収端構造法）、ＦＩＢによるナノＣＴ、中性子によ

るスタックのＣＴスキャンなど、高額・大型機器を用いた研究が進められている。また、カ

ールスルーエ工科大学では、複素インピーダンス法の高度化を計るために、ＤＲＴ（Ｄｉｓ

ｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｏｆ Ｒｅｌａｘａｔｉｏｎ Ｔｉｍｅ）法を開発し、劣化部位の特

定と機構解明の有力な手段として検討・確立してきた。参照電極を用いずに空気極劣化と燃

料極劣化を区別するために燃料組成、空気組成などを変化させた一連のデータの解析から各

寄与をそれぞれの電極反応の素過程に割り付けている。正確をきすために、同一セル内での

組成の変動に起因する現象を取り除くために、微小な領域での測定を行っている。このため、

スタックそのものの解析には不向きだといわれている。 
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２．４ 標準・規格・基準に係る状況 

ＰＥＦＣを含む定置用燃料電池の国内の標準規格は、２００８年 7 月に安全基準なども含

むＪＩＳ規格が発行され、一通り体系整備が完了した.。 

国際標準化活動は、１９９８年にＩＥＣ（Ｉｎｔｅｒｎａｔｉｏｎａｌ Ｅｌｅｃｔｒｏｔ

ｅｃｈｎｉｃａｌ Ｃｏｍｍｉｓｉｏｎ：国際電気標準会議）の中に設置されたＴＣ１０５（Ｔ

ｅｃｈｎｉｃａｌ Ｃｏｍｍｉｔｔｅｅ１０５：第１０５専門委員会）で進められている。こ

れまでに１５件のＩＥＣ規格が発行され、ＩＥＣ６２２８２シリーズとして、燃料電池用語、

燃料電池モジュール、定置用燃料電池システム－安全要件・性能試験法・設置要件・小型定置

用、ポータブル燃料電池システム－安全要件、マイクロ燃料電池－安全要件・性能試験法・互

換性、単位セルスタック－性能試験法などに関する規格を定めている。ＴＣ１０５は１２の作

業会（ＷＧ）から構成されているが、２０１２年８月現在、このうち４つのＷＧは日本人コン

ビナである。ＴＣ１０５の議長が日本人であることも合わせて、この分野で中心的な役割を果

たしている。 

ＳＯＦＣに関しては、１０ｋＷ未満の小容量ＳＯＦＣのＪＩＳ規格開発および関連ＪＩＳ規

格の見直しを行う目的で日本電機工業会（ＪＥＭＡ）「定置用燃料電池標準化委員会」の下に

「ＳＯＦＣ標準化分科会」が設置された。さらに、国際競争力を確保する観点から、ＮＥＤＯ

事業｢水素社会構築共通基盤整備事業｣（２００５～２００９年度）において、ＪＥＭＡ「燃料

電池国際標準化委員会」の下に「試験法調査ＷＧ」が設立された。ここでは標準化で先行する

小形ＰＥＦＣの標準化を参考に、ＳＯＦＣの安全試験法および性能試験法の国際標準化に向け

た検討が行われ、２００９年度末に国際標準との整合化原案がとりまとめられた。現在までに、

ＳＯＦＣに関して９件がＪＩＳ規格化された。進行中の案件としては、ＪＩＳ規格原案策定と

ＩＥＣ／ＴＣ１０５審議（日本提案）が並行して行われている「ＳＯＦＣ単位セルスタック性

能試験法」があるが、本件をもってＳＯＦＣの規格化・標準化は、一通り完了する予定である。 

こうした国内外の標準化・規格化の状況の概略を下記図Ｉ－２．４－１に示す。 

 

年度 ～２００９ ２０１０ ２０１１ ２０１２ ２０１３～

国内 技術基準ＪＩＳ

法規・規制

認証体制

国際 標準化

法規・規制

認証体制

規格整備完了
認証基準に反映

関連法規見直し完了（高圧ガス保
安法、消防法、電気記事業法）

規格整備完了
（IEC／TC１０５第1版発行）

国際規格と対応して適宜改訂

家庭用燃料電池認証システム検討委員会で策定した認証基準に基づき認証実施
（現行認証基準は第7版、随時見直し）

規格見直し
（IEC／TC１０５第２版検討中）

各国法規・規制の情報収集
（北米規制はASTM、UL、EU規制はガス機器指令）

国際認証制度の調査・検討
IEC／CABにて議論中（日本提案）

 

図Ｉ－２．４－１ 国内外の標準化・規格化の状況 
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今後は国際認証制度なども念頭に入れながら、ＩＥＣ６２２８２シリーズの新規提案や改訂

作業の実施などを通じ、より詳細な内容を盛り込んだ技術内容を国際標準化していくことが重

要である。また、既存のＪＩＳ規格を国際規格に直接対応するＪＩＳ６２２８２シリーズとし

て統合・体系化を進めていくことも重要な作業である。今後もＰＥＦＣと一体化した国産開発

技術の国際標準化への取り組みを継続し、ＳＯＦＣシステムの国際市場における優位性および

国際取引の円滑化を、標準規格制定の面からもサポートしていく予定である。 
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２．５ 事業の目的・位置付け 

本事業は、固体酸化物形燃料電池システムを早期に市場導入するため、以下に示す基礎研究

と要素技術開発を実施して、その基盤技術を確立することを目的としている。 

研究開発項目①「基礎的・共通的課題のための研究開発」 

  （a）耐久性・信頼性向上のための基礎研究 

  （b）原料・部材の低コスト化及び低コストセルスタック・モジュールの技術開発 

研究開発項目② ｢実用性向上のための技術の確立｣ 

  （a）運用性向上のための起動停止技術 

  （b）超高効率運転のための高圧運転技術 

上記の各研究テーマは、その何れもがＳＯＦＣの市場導入において重要度の高い耐久性・信

頼性の向上あるいは低コスト化の技術課題を取り扱うものであり、前記２．１～２．４で示し

た事業の背景、普及に向けた課題、海外動向、標準化・規格化の状況等に照らし合わせて見て

妥当であると判断される。特に、耐久性・信頼性を向上させるため、別途進めている「固体酸

化物形燃料電池実証研究」とも連携を取りながら、図Ｉ－２．５－１に示すような熱力学的・

化学的・機械的解析および三相界面の微細構造解析による劣化機構の解明と加速劣化因子の抽

出、劣化対策の立案・検証、余寿命評価式の確立等を産学が協調して進める本事業の取り組み

は効果的であり、かつ新規性、先進性を有しているものと考える。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図Ｉ－２．５－１ ＳＯＦＣ耐久性・信頼性向上のための集学的取組み 

 

 なお、後述するように、研究開発項目①の(b)は２０１０年度の時点で最終目標がほぼ達成

されたため，２０１０年度末をもって前倒し終了した。また、研究開発項目②の(a)は最終目

標に向けて追加的な基礎研究等が必要なことが判明したため、２０１２年度末をもって中止と

した。 

 

物質拡散・反応による劣化
組成元素や不純物の
拡散・反応を熱力学的
に解析

不純物による劣化
外来不純物に
よる被毒劣化を
化学的に解析

機械的劣化
熱応力等による
変形・破損等の
機械的解析

三相界面の構造変化
劣化と電極微細構造
変化との相関付け

ＳＯＦＣセル（断面図）

空気極

燃料極

電解質

構造変化

構造変化

不純物

元素
拡散

反応生成物

元素
拡散

相変化

不純物

応
力

応
力

変形・
破損
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Ⅱ．研究開発マネジメントについて 

１．事業の目標 

本事業の全体目的は、ＳＯＦＣシステムを早期に市場導入するために必要な基礎研究と要素技

術開発を実施して、その基盤技術を確立することである。 

本事業における研究項目・研究テーマとその最終目標（２０１２年度末）を以下に示す。 

 

研究開発項目①「基礎的・共通的課題のための研究開発」 

  （ａ）耐久性・信頼性向上のための基礎研究 

        ４万時間および起動停止２５０回の耐久性の見通し。加速劣化試験法の確立。 

  （ｂ）原料・部材の低コスト化及び低コストセルスタック・モジュールの技術開発 

普及期のセルスタック製造コストとして５万円/ｋＷ程度の見通し。 

研究開発項目② ｢実用性向上のための技術の確立｣ 

  （ａ）運用性向上のための起動停止技術 

    ４万時間および起動停止２５０回の耐久性の見通し。 

  （ｂ）超高効率運転のための高圧運転技術 

４万時間の耐久性の見通し。超高効率運転のための高圧運転技術の確立。 

 

上記に示した目標は、前記「Ⅰ.事業の位置付け・必要性について」に記載した我が国におけ

るＳＯＦＣの市場導入シナリオ、技術開発ロードマップ（図Ⅰ-2.2-1 参照）、海外技術の動向等

に照らし合わせて見て妥当であると判断される。 

 

 なお、後述するように、研究開発項目①の(ｂ)は２０１０年度の時点で最終目標がほぼ達成さ

れたため２０１０年度末をもって前倒し終了した。また、研究開発項目②の(ａ)は最終目標に向

けて追加的な基礎研究等が必要なことが判明したため、２０１０年度末をもって中止とした。 
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２．事業の計画内容 

２．１ 研究開発の内容 

（１）「基礎的・共通的課題のための研究開発」の内容 

（ａ）耐久性・信頼性向上のための基礎研究 
複数のセルスタックメーカと大学・研究機関が連携し、セルスタックの構造・製造法と劣

化現象との相関を導出しながら、耐久性・信頼性の向上を図る基礎研究を行う。 

前期（２００８～２０１０年度）の検討対象のセルスタックは、図ＩＩ－２．１－１に示

すように、円筒縦縞形（TOTO）、円筒横縞形（三菱重工業）、円形平板形（三菱マテリアル-

関西電力）、筒状平板形（京セラ）、筒状横縞形（東京ガス）の５タイプである。これらセル

スタックについて、各セルスタックメーカと大学・研究機関が協力して、長期連続運転およ

び起動停止運転を行い、性能低下を観測すると共に、運転後の解体調査し、劣化現象の把握

と劣化機構の解明を行い、改良点などの抽出を行う。なお、「固体酸化物形燃料電池実証研

究」に供されたセルスタックも解体調査の対象とする。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図ＩＩ－２．１－１ 前期（２０１０～２０１２年度）検討対象のセルスタック 

 

本テーマの最終目標（２０１２年度末）および中間目標（２０１０年度末）は次の通りで

ある。 

○ 最終目標： 

４万時間と起動停止２５０回の耐久性の見通し、および加速劣化試験法の確立。 

 

○ 中間目標： 

熱力学的・化学的・機械的解析および三相界面の微細構造解析による劣化機構の解

明と加速劣化因子の抽出、劣化対策の立案・検証、余寿命評価式の提案。 
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また、大学・研究機関を中心とした集学的な取り組みの概要を以下に示す。 

 

① 熱力学的解析（産業技術総合研究所） 

２次イオン質量分析法(ＳＩＭＳ)を用いた拡散現象の分析を通じ、熱力学的な劣化要因

の特定と劣化機構の解明に取り組む。 

 

② 化学的解析（九州大学） 

モデルセルの性能・耐久性試験による実験的評価と超高分解能顕微鏡観察による化学

劣化メカニズム分析を通じ、化学的な劣化要因の特定と各因子の定量的評価手法を検討

する。 

 

③ 機械的解析（東北大学） 

アコースティック・エミッション（ＡＥ）のウェーブレット解析などによるセル損傷

のその場測定や運転時のセル変形や応力の発生に関する機械的解析を通じ、機械的な劣

化要因の特定と各因子の定量的評価手法（セル構造体の機械特性シミュレーション手

法）を検討する。 

 

④ 三相界面劣化現象と微細構造変化の相関付け（京都大学、東京大学） 

電気化学的に劣化したセルスタックの三相界面について、低加速電圧収束イオンビー

ム電子顕微鏡観察（ＦＩＢ－ＳＥＭ）やＲａｍａｎ分光局所分析を通じ、三相界面近傍

における微細構造変化と劣化の関係の明確化に取り組む。 

 

⑤ 耐久性評価手法（電力中央研究所） 

５０００～１００００時間の耐久性試験の実施や耐久性試験データの解析を通じ、劣

化要因の特定を行うと共に、種々の複合劣化要因を統合したセルスタックの余寿命評価

式を検討する。 

 

⑥ 石炭ガス化ガス中の微量成分影響調査(産業技術総合研究所、名古屋大学、岐阜大学) 

      石炭ガス化ガスに含まれる微量不純物（Ｐ、Ｎａ、Ｓ等）の化学反応に伴う電極構造

変化やセル発電特性への影響の有無について実験的・理論的な調査を実施する。 
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後期（２０１１～２０１２年度）の検討対象のセルスタックは、図ＩＩ－２．１－２に示

すように、筒状平板形（京セラ）、筒状横縞形（東京ガス）、円筒横縞形（三菱重工業）、マ

イクロチューブ形（ＴＯＴＯ）、の４タイプである。なお、円筒縦縞形（ＴＯＴＯ）、円形平

板形セルスタック（三菱マテリアル・関西電力）は、「追加の基礎研究等が必要」と判断し

たため、プロジェクト前半で検討を終了した。 

 

 

図ＩＩ－２．１－２ 後期（２０１１～２０１２年度）検討対象のセルスタック 

 

 

（ｂ）原料・部材の低コスト化および低コストセルスタック・モジュールの技術開発 

金属インターコネクタ材料および電極材料を対象として（表ＩＩ－２．１－１）、複数の

セルスタックメーカ（ＴＯＴＯ、三菱マテリアル、三菱重工業）と原材料・部材メーカ（日

立金属、ＡＧＣセイミケミカル、共立マテリアル）が連携し、セルスタックの低コスト化を

図る技術開発を行う。 

 

表ＩＩ－２．１－１低コスト化対象の原材料・部材 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

本テーマの最終目標（２０１２年度末）および中間目標（２０１０年度末）は次の通りで

ある。 

○ 最終目標： 

普及期のセルスタック製造コストとして５万円/ｋＷ程度の見通しを得る。 

なお、普及時の生産規模としては以下を想定する。 

・小容量（数ｋＷ未満）：生産数５万ｋＷ/年レベル 

・中容量（数十ｋＷ～数百ｋＷ）：生産数１５万ｋＷ/年レベル 
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○ 中間目標： 

セルスタックメーカによる原料・部材の共通仕様の提案および低コスト化の課題抽

出と解決方針の策定。 

 

 なお、本項目は２０１０年度の時点で最終目標がほぼ達成されたため、２０１０年度末

をもって前倒し終了した。 
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（２）「実用性向上のための研究開発」の内容 

（ａ）運用性向上のための起動停止技術開発 

中小容量のＳＯＦＣを業務用システムとして市場導入するには、ＤＳＳ （Ｄａｉｌｙ Ｓ

ｔａｒｔ ａｎｄ Ｓｔｏｐ)、ＷＳＳ（Ｗｅｅｋｌｙ Ｓｔａｒｔ ａｎｄ Ｓｔｏｐ）、暖起

動停止（ホットスタンバイ）、部分負荷運転等が可能であることが望ましい。そのための起

動停止技術の開発を円筒縦縞形セルについてＴＯＴＯが、円形平板形セルについて三菱マテ

リアル-関西電力が担当し、安全かつ信頼性を有した起動停止方法の開発、セルスタック・

発電モジュール構造の開発等を行う。開発対象のセルスタックを図ＩＩ－２．１－３に示す。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図ＩＩ－２．１－３ 検討対象のセルスタック構造 

 

本テーマの最終目標（２０１２年度末）および中間目標（２０１０年度末）は次の通りで

ある。  

○ 最終目標： 

５～１０kW 級システムあるいは熱自立モジュールにおいて４万時間および起動停

止２５０回の耐久性の見通し。 

○ 中間目標： 

起動停止による熱サイクルの影響を評価し、熱衝撃緩和セルスタック・モジュール

構造を確立する。 

 

なお、本項目は最終目標に向けて追加的な基礎研究等が必要なことが判明したため、２０

１０年度末をもって中止とした。 
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（ｂ）超高効率運転のための高圧運転技術開発 

数百ＭＷ級の天然ガス焚きＳＯＦＣ-ガスタービン-蒸気タービン複合発電システムの送電

端発電効率は７０％（ＬＨＶ）以上が期待できる。また、石炭ガス化炉- ＳＯＦＣ-ガスター

ビン-蒸気タービン複合発電システムでも送電端発電効率は６０％（ＬＨＶ）以上が期待で

きる。このような超高効率の複合発電システムにおけるＳＯＦＣの運転圧力は２～３ＭＰａ

の高圧となることから、これに適合させるための各種要素技術開発に三菱重工業が取り組む。 

具体的には、高圧運転対応・コンパクト化を図った密充填構造カートリッジ(スタック集

合体)を発電試験に供し、その構造健全性や耐圧性等を確認すると共に、図ＩＩ－２．１－

４に示すような複合発電システムとしての起動・定常運転・緊急停止時の保護インターロッ

クの検証等を行う。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図ＩＩ－２．１－４ 検討対象のＳＯＦＣ-ガスタービン複合発電システム 

 

本テーマの最終目標（２０１２年度末）および中間目標（２０１０年度末）は次の通りで

ある。 

○ 最終目標： 

４万時間の耐久性の見通しおよび超高効率運転のための高圧運転技術の確立。 

○ 中間目標： 

ガスタービンとの組合せに適う圧力範囲で、起動停止や緊急時の安全停止を可能と

すること等、高圧運転のためのシステム技術の確立。 
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研究開発項目 2008年度 2009年度 2010年度 2011年度 2012年度
①基礎的・共通的課題
(a)耐久性・信頼性の向上
のための基礎研究

(b)原料・部材の低コスト化
及び低コストセルスタック・
モジュールの技術開発

②実用性向上
(a)運用性向上のための起
動停止技術

(b)超高効率運転のための
高圧運転技術

◆セルスタック酸化還元サイクル耐性向上
◆セルスタック・モジュールの耐差圧性向上
◆要素試験の実施
◆モジュール高圧運転対応・コンパクト化
◆複合発電システム制御の信頼性向上

◆高圧下でのセルスタック発電特
性試験
◆複合発電システム試験

◆長期運転と起動停止のセル内部への影響
◆加速劣化試験方法の検討
◆発電に伴う微細構造変化のデータ解析
◆性能表示式の策定、加速劣化試験方法の検討

◆加速劣化試験方法の適用検討
◆寿命予測式の検討

◆合金組成改良、表面処理適応による改良
◆簡易耐久性評価技術による評価
◆原料・部材の共通仕様候補の選定・試作
◆低コスト化に必要な技術課題の抽出

◆長時間評価
◆製造方法の確立、発電試験

◆起動停止試験による熱サイクル影響評価
◆熱衝撃を緩和する構造検討（スタック、モジュール）
◆要素試験の実施、起動停止条件の確立

◆システム設計
◆システム運用性評価

（３）研究開発スケジュール 

本事業開始時の研究開発スケジュールを表ＩＩ－２．１－２に示す。 

 

表ＩＩ－２．１－２ 研究開発スケジュール 

 

研究開発項目①の(ｂ)は２０１０年度の時点で最終目標がほぼ達成されたため平成 22 年度

末をもって前倒し終了した。また、研究開発項目②の(ａ)は最終目標に向けて追加的な基礎研究

等が必要なことが判明したため、２０１０年度末をもって中止とした。これ以後の研究開発スケ

ジュールを表ＩＩ－２．１－３に示す。 

 

表ＩＩ－２．１－３ 研究開発スケジュール  

研究開発項目 2008年度 2009年度 2010年度 2011年度 2012年度

①基礎的・共通的課題
(a)耐久性・信頼性の向上
のための基礎研究

◆長期運転と起動停止のセル内部への影響
◆加速劣化試験方法の検討
◆発電に伴う微細構造変化のデータ解析
◆性能表示式の策定、余寿命予測式の開発

◆セルスタックの劣化機構解明
◆加速劣化試験の検討
◆余寿命予測式の開発
◆シャットダウン耐性の検討

(b)原料・部材の低コスト化
及び低コストセルスタック・
モジュールの技術開発

◆合金組成改良、表面処理適応による改良
◆簡易耐久性評価技術による評価
◆原料・部材の共通仕様候補の選定・試作
◆低コスト化に必要な技術課題の抽出

（前倒し終了）

②実用性向上
(a)運用性向上のための起
動停止技術

◆起動停止試験による熱サイクル影響評価
◆熱衝撃を緩和する構造検討（スタック、モジュー
ル）
◆要素試験の実施、起動停止条件の確立

（中止）

(b)超高効率運転のための
高圧運転技術

◆セルスタック酸化還元サイクル耐性向上
◆セルスタック・モジュールの耐差圧性向上
◆要素試験の実施
◆モジュール高圧運転対応・コンパクト化
◆複合発電システム制御の信頼性向上

◆高圧下でのセルスタック発電特性
試験
◆複合発電システム試験
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（４）研究開発予算の推移 

本事業の研究開発予算（ＮＥＤＯ負担額）の推移を表ＩＩ－２．１－４に示す。 

 

表ＩＩ－２．１－４ 研究開発予算（NEＤO 負担額）の推移 

 

研究開発項目 委託先 2008年度 2009年度 2010年度 2011年度 2012年度 合計
①基礎的・共通的課題
(a)耐久性・信頼性の向上
のための基礎研究

産業技術総合研究所、電力中央
研究所、ＴＯＴＯ、三菱マテリアル、
関西電力、三菱重工業、東北大
学、東京大学、名古屋大学、岐阜
大学、京都大学、九州大学

1,014 960 496 265 265 3,000

(b)原料・部材の低コスト化
及び低コストセルスタック・
モジュールの技術開発

日立金属、ＴＯＴＯ、三菱マテリア
ル、三菱重工業、ＡＧＣセイミケミカ
ル、共立マテリアル

181 171 122 474

②実用性向上

(a)運用性向上のための起
動停止技術

ＴＯＴＯ、三菱マテリアル、関西電
力

59 69 21 149

(b)超高効率運転のための
高圧運転技術

三菱重工業 114 125 274 337 394 1,244

合計 1,368 1,325 913 602 659 4,867
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２．２ 研究開発の実施体制 

図ＩＩ－２．２－１に本事業開始時の実施体制を示す。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図ＩＩ－２．２－１ 実施体制図 

 

本事業はＮＥＤＯがプロジェクトリーダー（PL）として委嘱した、産業技術総合研究所・エ

ネルギー技術研究部門の横川晴美招聘研究員（兼務：東京都市大学特任教授）の下で実施する。

横川氏は、ＳＯＦＣの研究開発に２０年以上関与し、熱力学への高度な知見を基本にＳＯＦＣの

材料からシステムまでの幅広い知見を有し、我が国のＳＯＦＣの研究開発をリードしてきた第一

人者である。最近では、２００６年にＦｅｌｌｏｗ ｏｆ Ｔｈｅ Ｅｌｅｃｒｔｒｏｃｈｅｍｉ

ｃａｌ Ｓｏｃｉｅｔｙに推挙され、「熱力学データベースＭＡＬＴの構築とその普及」に対して

日本熱測定学会賞を受賞するなど、その研究成果や功績は世界的に広く認められている。また、

前事業「固体酸化物形燃料電池システム技術開発／要素技術開発／信頼性向上に関する研究開

発」の研究代表者としても高い知見と指導力を発揮し、優れた成果を挙げた。そのため、前事業

共同研究 

委託 

研究開発項目① 基礎的・共通的課題のための研究開発 

（ａ）耐久性・信頼性向上のための基礎研究 

 

 

 

 

 

（ｂ）原料・部材の低コスト化及び低コストセルスタック・モジュールの技術開発 

（企業）               （大学・研究機関） 

TOTO、三菱重工業、三菱マテリアル   産業技術総合研究所、東京大学、京都大学 

関西電力               九州大学、東北大学、名古屋大学、岐阜大学 

電力中央研究所 

日立金属（※東京工業大学、※三菱マテリアル） 

TOTO、三菱重工業、三菱マテリアル、ＡGＣセイミケミカル、共立マテリアル 

研究開発項目② 実用性向上のための技術開発 

（ａ）運用性向上のための起動停止技術開発 

 

 

 

（ｂ）超高効率運転のための高圧運転技術の開発 

 

三菱マテリアル、関西電力（※ダイヘン） 

三菱重工業（※トヨタ自動車） 

NEＤO 

プロジェクトリーダー：（独）産業技術総合研究所 横川晴美 招聘研究員 

TOTO 

※再委託 
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で抽出された技術課題も把握しており、本事業のＰＬとして最もふさわしい者と判断している。 

研究開発項目①の(ｂ)は２０１０年度の時点で最終目標がほぼ達成されたため２０１０年度末

をもって前倒し終了した。また、研究開発項目②の(ａ)は最終目標に向けて追加的な基礎研究等

が必要なことが判明したため、２０１０年度末をもって中止とした。これ以後の実施体制を図Ｉ

Ｉ－２．２－２に示す。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図ＩＩ－２．２－２ 実施体制図 

 

 

２．３ 研究開発の運営管理 

研究開発全体の管理・執行に責任を有するＮＥＤＯは、経済産業省及び研究開発実施者と密接

な関係を維持しつつ、本事業の目的及び目標に照らして適切に運営管理を実施するものとしてい

る。その具体的な取組みを以下に示す。 

 

（１）ＮＥＤＯが運営する委員会 

本事業のアドバイザイリーボードとして、表ＩＩ－２．３－１に示す外部有識者委員で構成

共同研究 

委託 

研究開発項目① 基礎的・共通的課題のための研究開発 

「耐久性・信頼性向上のための基礎研究」 

 

 

 

 

 

 

「参画企業」            

ＴＯＴＯ、三菱重工業 

研究開発項目② 実用性向上のための技術開発 

「超高効率運転のための高圧運転技術の開発」 

 
三菱重工業（※トヨタ自動車） 

NEＤO 

プロジェクトリーダー：（独）産業技術総合研究所 横川晴美 招聘研究員 

「参画研究機関」 

産業技術総合研究所、東京大学、京都大学、九州大学、東北大学、名古屋大学、 

岐阜大学、電力中央研究所 

「共同実施」            

京セラ、東京ガス 

※再委託 
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される「ＳＯＦＣ推進助言委員会」をＮＥＤＯが運営している。表ＩＩ－２．３－２に示すよ

うに、この委員会は年２回（半期に１回）の頻度でこれまで８回開催されている。この委員会

には本事業の全委託先が参加すると共に、政策上の意向も反映するために経済産業省もオブ

ザーバとして参加している。 

この委員会においては、各委託先より研究開発の進捗状況について報告が為され、外部有識

者委員より技術的な助言を受けると共に、事業全体の目標達成・効率的実施のための運営管理

に関する助言・指摘を受けている。その結果、産学の連携が強化されており、例えば、「耐久

性・信頼性向上に関する基礎研究」において大学・研究機関で取得されたデータ（劣化前後の

三相界面の微細構造解析結果、不純物の影響評価結果等）がタイムリーに企業に提供される仕

組みが整えられた。また、「実用性向上のための技術開発」における企業の課題についても、

大学・研究機関と情報を共有し、共同で解決に取り組むこととなった。 

 

表ＩＩ－２．３－１ 「ＳＯＦＣ推進助言委員会」の外部有識者委員 

 

 氏 名 所属、役職等 

委員長 川口 修 慶應義塾大学 名誉教授 

委員 山口 周 東京大学工学研究科   マテリアル工学専攻  教授 

委員 高倉 毅 財団法人エネルギー総合工学研究所 研究顧問  

委員 長野 克則 北海道大学大学院 工学研究科空間性能システム専攻 教授 

委員 田畑 健 社団法人日本ガス協会 技術開発部長 

委員 香川 公司 電気事業連合会 技術開発部 副部長 

 

表ＩＩ－２．３－２ 「ＳＯＦＣ推進助言委員会」の開催実績 

 

 開催日 場 所 議 題 

第１回 2008 年 12 月 1 日 ＮＥＤＯ川崎 全体計画について 

第２回 2009 年 4 月 7 日 ＮＥＤＯ川崎 ２００８年度の成果について 

第３回 2009 年 10 月 20 日 ＮＥＤＯ川崎 ２００９年度上半期の成果について 

第４回 2010 年 4 月 23 日 ＮＥＤＯ川崎 ２００９年度の成果について 

第５回 2010 年 11 月 18 日 ＮＥＤＯ川崎 ２０１０年度上半期の成果について 

第６回 2011 年 7 月 22 日 ＮＥＤＯ川崎 後期（２０１１～２０１２年度）の計

画について 

第７回 2012 年 2 月 27 日 ＮＥＤＯ川崎 ２０１１年度の成果について 

第８回 2012 年 9 月 21 日 ＮＥＤＯ川崎 ２０１２年度上期の成果について 

 

 

（２）委託先が運営する委員会等 

（ａ）基盤コンソーシアム会議 
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「耐久性・信頼性向上に関する基礎研究」に参画している大学・研究機関（産総研、九大、

東北大学、京大、東大、電中研、名大、岐阜大）によって「基盤コンソーシアム会議」が運

営されており、年２回の頻度で開催され、研究進捗に関する報告・討議が行われている。こ

の会合にはＰＬ、ＮＥＤＯおよび各スタックメーカもオブザーバとして参加している。 

また、この会議では、スタックメーカから大学・研究機関に評価サンプル等の提供を行う

際のスケジュール調整も行われており、共通的課題が多いセルスタックから優先的に評価す

る等、効率的な研究開発の推進を図っている。 

さらに、海外から関係分野の研究者が来日した場合には臨時に会合を開催して情報・意見

交換を行い、参加大学・研究機関間での情報共有化・連携を強化するための基礎研究討論会

を開催している。 

 

（ｂ）スタック高耐久化技術ＷＧ 

「耐久性・信頼性向上に関する基礎研究」における長期耐久性試験の状況を確認するこ

とを目的として、「スタック高耐久化技術ＷＧ」が運営されている。このＷＧはＰＬが主催

し、産総研（事務局）、電中研、スタックメーカおよびＮＥＤＯが参加し、年４回の頻度で

開催している。 

このＷＧでは、耐久性試験の進捗に加えて、個別の劣化部位の報告・討議も行われる。

また、産学の連携が進展した局面では、今後どのように各スタックメーカと大学・研究機関

が連携活動を行っていくかの調整も行うようにしている。 

 

（ｃ）金属インターコネクタ材料開発推進会議 

「原料・部材の低コスト化及び低コストセルスタック・モジュールの技術開発」のうち、

金属インターコネクタの開発を担当している日立金属によって外部有識者で構成される「金

属インターコネクタ材料開発推進会議」が運営された。この会議の外部有識者委員を表ＩＩ

－２．３－４に示す。この会議は年２回（半年に１回）の頻度で開催され、日立金属、再委

託先（東京工業大学、三菱マテリアル）、産総研、スタックメーカ数社およびＮＥＤＯが出

席した。日立金属より金属インターコネクタ材料の開発状況が報告されると共に、日立金属

より提供された開発合金の評価結果等がスタックメーカより報告された。 

 

表ＩＩ－２．３－４ 「金属インターコネクタ材料開発推進会議」の外部有識者委員 

 

 氏 名 所属、役職等 

委員長 横川 晴美 東京都市大学 総合研究所特任教授 

委員 南口 誠 長岡技術科学大学 機械系 准教授 

委員 鈴木 稔 大阪ガス株式会社 シニアリサーチャー 

 

（ｄ）低コスト化共通会議 

「原料・部材の低コスト化及び低コストセルスタック・モジュールの技術開発」のうち、低

コスト化セルスタックの研究開発を担当する委託先により、「低コスト化共通会議」が運営さ
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れた。 

この会議は年４回（四半期に１回）の頻度で開催され、材料メーカとスタックメーカが開発

状況の報告・確認を行いながら、セル原材料の共通仕様の策定に向けた調整を行った。 

 

（ｅ）実用性向上ＷＧ 

「実用性向上のための技術開発」の各テーマの進捗状況をＰＬおよびＮＥＤＯが把握するこ

とを目的として、「実用性向上ＷＧ」が年４回（四半期に１回）の頻度で開催されている。こ

のＷＧには、必要に応じて「耐久性・信頼性向上に関する基礎研究」に参画している大学・研

究機関も出席し、スタックの耐久性に係る情報等の共有化を図っている。 

 

上記（１）および（２）に示した各種委員会等の開催実績をまとめて表ＩＩ－２．３－５に

示す。 

 

表ＩＩ－２．３－５ 各種委員会等の開催実績 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

（３）「耐久性・信頼性向上に関する基礎研究」産学連携強化および検討の集中と選択 

２０１０年度の中間評価及び推進助言委員会において、「スタック耐久性改善を基礎研究課

題よりも優先度を上げ、そのために各研究機関の役割分担を明確化すべき」という意見を頂いた。

そこで、ＮＥＤＯ及びＰＬが協力して、本事業の前期３年間の「企業スタック側の耐久性向上の

これまでの成果」「各スタック課題に対する基盤研究機関のこれまでの寄与」を整理すると共に、

後期２年間における基盤研究機関に対する企業スタック側の要望の明示化を行い、基盤研究機関

への要請を行った。 

こうした対応により、産学連携がより緊密となり、重要課題の検討が進んだ。例えば、２０

１２年３月には共通重要課題として空気極が取り上げられ、企業側と研究機関の合同拡大会議で

集中討議が行われ、その劣化機構の解明とセルスタックにおける改善対策が大きく進展した。ま

た、上記企業要望明文化の際に「シャットダウン耐性に関する追加検討の要望が企業側よりあ
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たっため、直ちにＰＬ、研究機関とＮＥＤＯが検討し、プロジェクト後半開始とともに九州大学

にて、希望する企業のセルスタックについてシャットダウン耐久試験を実施することにした。 

また、同じく２０１０年度の中間評価において、「予算効率化、早期実用化を考慮して、Ｓ

ＯＦＣ形式の選択と集中を検討すべき」という指摘があった。そこでプロジェクト後半では、検

討対象セルスタックの絞り込みと変更を行った。具体的には、熱サイクル耐久性に関して基礎か

らの検討が必要と判断された円形平板形セルスタックと円筒縦縞形セルスタックはプロジェクト

前半で検討終了とした。プロジェクト後半では小型システム適用に有望と考えられるマイクロ

チューブ形の検討を新たに行っている。このため、「研究開発項目① 基礎的・共通的課題のた

めの研究開発（ａ）耐久性・信頼性向上のための基礎研究信頼性・耐久性向上」における検討対

象セルスタックは前半の５タイプから４タイプになり、研究開発項目② 実用性向上のための技

術開発（ａ）運用性向上のための起動停止技術開発」は前半で検討終了とした。
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２．４ 研究開発成果の実用化、事業化に向けたマネジメントの妥当性 

（１）実用化、事業化に向けたマネジメント 

第Ⅰ章「１．１ ＮＥＤＯが関与することの意義」に記載したように、燃料電池の普及には

技術開発だけでなく、技術実証、制度の整備および標準化を一体的に進める必要があり、ＮＥ

ＤＯは本事業と並行して「固体酸化物形燃料電池実証研究」（２００７～２０１０年度）にお

いてＳＯＦＣシステムの技術実証を、｢水素社会構築共通基盤整備事業｣（２００５～２００９

年度）において規制見直しと国際標準化の検討を進めてきている。 

また、第Ⅰ章「２．２ ＳＯＦＣ普及に向けた技術開発課題」に記載したように、ＮＥＤＯ

は「ＳＯＦＣ技術開発ロードマップ」を策定し、初期導入～普及までの技術開発課題、開発目

標仕様等を整理し、ステークホルダー間で共有している。 

さらに、２００９年８月には、ＳＯＦＣシステムが実際に実用化・商品化される際のユー

ザーとなるガス会社（大阪ガス、東邦ガス、西部ガス）、石油会社（新日本石油、出光興産、

ジャパンエナジー）、電力会社（東京電力、北海道電力、東北電力、九州電力、電源開発）、そ

の他日本電信電話、トヨタ自動車、日産自動車、燃料電池実用化推進協議会等が出席する意見

交換会を開催し、開発の方向性や実用化に向けての戦略について議論している。 

 

 

（２）知財マネジメント 

本事業の成果のうち、セルスタックの耐久性・信頼性の向上に係る知的財産は、各参画企業

（セルスタックメーカ）の実用化・事業化において根幹となるものであり、重点的に確保した。

なお、この場合においては、参画企業個別の戦略は尊重している。また、権利化した特許につ

いては逐次、報告書をＮＥＤＯに提出することを義務付け、ＮＥＤＯにおいて本事業の知的財

産の権利化動向を把握するものとしている。２０１１年度までの４年間の出願特許は、計５２

件となっている。 

一方、大学・研究機関が主に実施する基礎的・共通的な研究で得られる解析評価・分析手法

等に係る知的財産は、今後、「基盤コンソーシアム会議」において知的財産権取得の是非を議

論し、権利化すべきものとそうでないものに仕分する予定である。また、国際標準化に資する

データについては日本電機工業会（ＪＥＭＡ）等の委員会・ＷＧに対して積極的に提供するも

のとする。 

 

 

３．情勢変化への対応等 

 ＳＯＦＣ形家庭用燃料電池（エネファーム）の一般発売が２０１１年１０月ＪＸ日鉱日石エネ

ルギーにより、２０１２年４月大阪ガスにより開始された。一般発売が早期に開始されたのは、

本事業の成果に負うところも大きいが、本格普及へ向けては低コスト化や耐久性・信頼性の向上

やなど残された課題も多い。耐久性・信頼性の向上と低コスト化を両立するためには、劣化機構

の解明と加速劣化因子の抽出、劣化対策の立案・検証、余寿命式の確立等を産学が協調して進め

る本事業のような取り組みが引き続き必要不可欠である。 
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４．中間評価結果への対応 

ＮＥＤＯは、技術的及び政策的観点から、研究開発の意義、目標達成度、成果の技術的意

義ならびに将来の産業への波及効果等について、外部有識者による中間評価を平成２２年度

に実施し、同評価結果や評価時のコメント等を平成２２年度以降の本事業の推進・研究開発

に反映させた。 

 

主な指摘事項及び対応は以下の通り。 

 

 中間目標（課題の解明と今後の方策）と最終目標（実用にかなり近い寿命とコスト）の間にか

なりの隔たりがあり、最終目標に向けたハードルは一層厳しくなる。また、コスト削減への道筋

については再考することが望ましい。起動停止・負荷変動時の性能低下問題の解決は、本プロ

ジェクトで掲げる集学的取り組みの効果が試される。 

 今後のＳＯＦＣの実用化において、２０１５年前後の初期導入を計画通り実施できるかが大き

な分岐点になると考えられる。初期導入時の小容量定置用システムの用途として、家庭用コジェ

ネレーションを挙げているが、現在導入中のＰＥＦＣ（固体高分子形燃料電池）との差別化をよ

り明確にすることが望まれる。 

 

 製造法の改善、各部材の改良、およびシステムの面から各機関が今以上の効率的な連携関係を

構築し、実用化に繋げ、大きな産業分野への道筋をつけて貰いたい。 

 高温で発熱反応を行うＳＯＦＣでは、局所温度による材料の変質が問題であり、熱の専門家に

よるシミュレーションが重要である。今後、化学や材料の専門家だけでなく、熱の専門家も開発

グループに加えるべきではないかと考える。 

 実用化に向けてＳＯＦＣの多様な形式を追求することの重要性は理解できるが、スタック材料

のコスト評価が可能なデータが得られつつあることから、ＮＥＤＯあるいは外部評価組織が低コ

スト化を含めたＳＯＦＣの形式の選定による集中化を検討する必要がある。 

 

 固体酸化物形燃料電池の実用化のためには、大型化による高効率化をターゲットにするべきで

ある。今後、大型化を検討する際には、小規模なセル実験では出てこない熱的な問題が出てくる

ことが考えられるので、研究チームに熱の専門家を入れていただきたい。 

 

【対処方針】 

 現時点での耐久性、コスト等の実績も踏まえ、技術開発対象(スタック形式、スタック形式に

応じた用途、システムの規模・構成、運転条件等)の絞り込みを行い、最終目標達成に向けて計

画を見直す。 

 本事業で取り組んだセル原材料の低コスト化については、コスト目標実現の見通しが得られ、

今後は各メーカーに固有の製造プロセスの開発の中で取り組んでいくべきものであることから、

前倒しの終了とする。 

 本プロジェクトのワーキンググループのーつである「運用性 WG」等のテーマとして取り上げ、

PEFC に対する SOFC の強み(高発電効率)と弱み(起動停止性)を見極めながら、差別化の方向性

を検討していく。 
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 従来から展示会、 NED0 成果報告会、各種講演を通じて情報発信に努めてきたところ。ご指摘

を踏まえ、今後は更に努力するものとし、SOFCの開発の意義を広く一般に伝えていく。 

 現在開発中の 30okW 級 SOFC-MGT 複合発電システムの検証を行い、その結果を踏まえ、更な

る大型化・高効率化を夕ーゲットにした開発について検討する。 

 

５．評価に関する事項 

本事業に対し、技術的及び政策的観点から、研究開発の意義、目標、成果の技術的意義   

ならびに将来の産業への波及効果等について評価を行うと共に、各研究開発項目毎に、進捗及び

成果達成状況、実用化の見通し等の中間評価を行い、研究開発計画・実用化見通しに反映した。 
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Ⅲ． 研究開発成果について 

１． 基礎的・共通的課題のための研究開発 

１．１ 耐久性・信頼性向上のための基礎研究 

 
（１） 事業概要 

 SOFCの開発は、材料間の化学的両立性、機械的両立性を保持しつつ材料選択、プロセシング、

スタック構造の開発の一体化された進展が必要とされる。近年、種々あるスタック構造について

それぞれ大きな進展をとげ、実用的導入期への準備段階に入り、効率とともに耐久性・信頼性が

重要な課題となっている。他方、燃料電池の劣化の把握、劣化機構の解明、改良の検証には多く

の労力と長い期間が必要とされると予想され、早期に取り組むべき課題であることも「SOFC 将

来構想に関する提言」で指摘されてきたところである。 

 「固体酸化物形燃料電池システム技術開発」（平成 16 年度―19 年度）では、10kW～20kW 級の

燃料電池システムの技術開発を実施し、3,000時間の耐久試験などにより、市場導入するために

必要な技術課題を抽出した。特に、「固体酸化物形燃料電池要素技術開発」（平成 17年度―19年

度）での「信頼性向上に関する研究開発」において耐久性・信頼性に関する問題点の把握と改良

を行ってきた。その成果と課題を表Ⅲ-1.1-1 に示す。また、「固体酸化物形燃料電池実証研究」

（平成 19年度より開始）では、小容量のシステムの実負荷条件での技術課題を抽出している。 

 本計画では、前プロジェクト「信頼性向上に関する研究開発」などで産業技術総合研究所およ

び電力中央研究所が SOFCスタック製造会社と連携し行ってきたスタック・モジュールレベルで

の劣化現象解明を更に継続深化するために、大学などの基礎研究を担う研究機関の参画を得て集

学的に取り組むこととともに、産官学の強固な連携の下に、4 万時間の耐久性（0.25%/1,000時

間以下の劣化率の実現）および 250回の起動停止における耐久性・信頼性の見通しを得るために

基礎研究を行うことを目的としている。また、最短の期間で長期間の耐久性を見通すために、従

来 SOFCでは難しいと指摘されてきた加速試験法についても検討することを目的としている。  

 

（２） 事業目標（設定の理由も含め） 

ａ． 目標 

本事業全体の目標が 4 万時間の耐久性（0.25%/1,000 時間以下の劣化率の実現）および 250

回の起動停止における耐久性・信頼性の見通しを得ることであるため、本テーマ「耐久性・信

頼性向上に関する基礎研究」では、スタックの長期運転を行い、集学的取り組みを強化して劣

化現象の物理化学的な総合的理解を得るとともに、加速試験に焦点を当て、実証研究事業との

強い連携を意識しつつ、次の項目を実施することにした。 

（ａ） スタック長期運転並びに起動停止持の信頼性評価  

各スタック開発者が産総研と協力して、数千時間程度の長期運転並びに起動・稼働・停止

実験を行い、劣化挙動を見極めると同時に劣化挙動の解析を行い、改良点などの抽出を行う。

中間評価までに長期試験を複数回行うとともに短期的な運転と起動停止を連動させた試験を

行い、性能低下を観測するとともに、試験後解体調査し、劣化現象の把握と劣化機構の解明

を行う。 

（ｂ） 劣化機構の解明、加速試験方法の確立  

SOFC の耐久性・信頼性向上のために、熱力学的解析、化学的解析及び機械的解析により、

劣化機構の解明、対策立案と効果検証、加速試験方法の確立を目指す。特に電気化学的性能

に大きな影響を与える三相界面については、劣化現象と微細構造変化の相関付けを行う。ま

たユーザーが容易に余寿命を評価できるような耐久性評価手法を確立する。  

 中間目標として、それぞれ劣化因子を系統的に測定したうえで、各因子が劣化に与える影

響を定量的に評価し、劣化機構を明らかにする。更に劣化対策を立案し、その効果の検証を

行うとともに加速劣化因子を抽出する。三相界面の微細構造の測定技術を確立し、微細構造

の経時変化を明らかにする。耐久性評価手法では、セルスタックレベルにおいて、劣化要因

分析技術を確立し、ユーザーが容易に余寿命を評価できる余寿命式を提案する。 
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（ｃ） 統括とまとめ 

PLおよび産総研が中心となり、スタックメーカー、産総研、電中研ならびに各大学におけ

る劣化機構解明の進捗状況をまとめ、集学的成果が得られるように常にプロジェクトの進捗

状況を把握するとともに、取りまとめ業務を行う。 

ｂ．目標設定の経緯 

スタックの耐久性（4 万時間耐久）の目標は、前プロジェクト「信頼性向上に関する研究開

発」で 4万時間の耐久が未達であったことから再び 4万時間が設定され、起動停止に関する目

標は前プロジェクト「システム技術開発」において定置形の実用的な運用では起動停止に対す

る信頼性が重要であることから設定された。 

     長期間の耐久性を最短の検討時間で確立するためには、次のことが相補的に行われる必要

がある。 

    ① 少なくとも数千時間～数万時間の耐久試験並びに複数回の起動停止試験を実施して

劣化率を測定し、その程度を把握する。  

    ② 加速試験法の適用によって、試験期間を超えた長時間におよび耐久性を展望する。 

    ③ 劣化機構解明を行い、加速試験法の基礎を与えるとともに、寿命予測法を確立する。 

 

他方、SOFC の劣化現象には次のような特徴が認められる。 

    ① スタック毎に劣化部位・挙動が異なる。したがって、ボタンセルだけの劣化挙動解

析だけではダメで、実機セル、実スタック、実システムを用いた試験が不可欠となる。  

    ② SOFC の場合には、包括的な加速劣化試験法の適用は困難であり、実際的には単一

の加速劣化法はないと予想されている。たとえば、運転温度を上げると全ての劣化現

象が加速されるのであれば容易であるが、低温化で加速される劣化もあるため、単純

ではない。 

③ 劣化機構解明なしの加速試験法は取り扱っている現象が複雑なため成立しない。こ

のため、個別劣化現象の劣化機構解明が先決すべきものとなる。  

 

本プロジェクトでの目標は、従って次のような構成になっている。 

① 劣化機構解明から、加速試験法の立案と適用とをセットにした課題。「熱力学的解析

「化学的解析」、「機械的解析」のいずれも同種の目標となっている。異なる側面から

劣化を検討することになるが、いずれの課題でも、パラメータとして変化させるべき

物理量を基準にして加速試験を行うことを想定している。  

② 三相界面における電極微構造と劣化とを関連づける課題では、加速劣化試験は想定

はされてはいない。この課題では、電気化学的劣化現象に対してより総合的・集学的

に対処することを想定しているためである。他の「熱力学的解析」「化学的解析」「機

械的解析」も相互に三相界面グループと連携を図り、全体として統一のとれた発展を

なされることを期待している。  

③ 劣化機構解明の成果は、スタックに反映されなければならない。従って、そのため

にはスタックの性能評価と微視的な性能評価との相関付けを明確にして置くととも

に、性能の経時変化より劣化部位を明らかにすること、また劣化機構解明の成果を性

能表示式に取り込むことによって寿命予測へ結びつけていくことが重要となる。 

 

加速試験は、その適用性自身が未だ明確になっていないため、中間目標まではあまり複雑

な現象を対象とせずに、中間評価以降、複数の要因が絡む現象へと進展していくことが想定

されている。  
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ｃ．研究体制と研究スケジュール 

基本計画で記載されている課題ならびに目標を遂行していくためには、スタックメーカー

側との強力な産官学連携を推進する必要がある。課題的に表現すると図Ⅲ-1.1-1 のようにな

る。それぞれのスタック自身の長期耐久性を行う試験の他、前プロジェクトで明らかになっ

た個別課題の検討の他に、劣化現象の機構解明のためにはスタックレベル、実機セルレベル

での劣化現象をプロジェクト内で共有化するとともに、加速試験、性能予測などはスタック

レベルでの検証も必要となる。 

 

     

   図Ⅲ-1.1-1  基本計画に記載された課題と実施上必要となる課題並びに相互連携関係 

 

次に研究体制図を図Ⅲ-1.1-2に示す。上述したスタックに関連するものとしてスタック信

頼性評価として 5 スタックが参画する。 

 

 

図Ⅲ-1.1-2 研究体制図 

前プロジェクトの残された課題
１）劣化率の改善
2) 三相界面への濃集の測定
4) SrCrO4等の生成挙動の観察
5) 不純物濃度の広範な測定

実証研究試供体
との比較
1) クロム挙動
2) イオウ汚染

性能予測式

加速劣化試験法熱力学的、化学手的、機械
的解析による劣化機構の解
明、加速試験法の確立耐熱材の影響

稼働温度の影響
電極材料の改良

耐久性評価手法の確立

性能表示式の確立

スタック長期耐久

スタック寿命予測

実機セル測定
模擬セル測定

スタック長期耐久試験試料

を用いた総合的・集学的劣化
機構解明

三相界面についての劣化現象
と微細構造変化の相関付け

集学的検討の強化

劣化機構
解明から

セル・スタッ
ク性能予測
の定式化

基本計画で指定されている課題 実施上必要となる課題

3. 高温円筒縦縞形
TOTO(株)

５．耐久性評価手法
(財)電力中央研究所

（スタック高耐久化技術WG）

(1) スタック信頼性評価
1. 熱力学的解析による劣化機構解明

（独）産業技術総合研究所

5. 高温円筒横縞形
三菱重工業(株)

4. 中温円形平板形
三菱マテリアル(株)

関西電力(株)

京セラ製

2. 中温筒状横縞形
(独)産業技術総合研

究所

プロジェクトリーダー 横川晴美（産総研、東京都市大学）

４．三相界面での相関付け
京都大学、東京大学

（基盤技術コンソーシアム）

東京ガス製

1. 中温筒状平板形
(独)産業技術総合研

究所 ２．化学的解析による劣化機構解明
九州大学 .

３．機械的解析による劣化機構解明
東北大学

(2) 劣化機構解明、加速劣化方法の確立

６．石炭ガス化ガス
産業技術総合研究所、名古屋大学、
岐阜大学

（3）総括とまとめ（ＰＬ，産総研）
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実施開始当初は、スタック側と基盤側の相互連携があまり進展せず、有効な結果もでにく

い状況であったので、産官学連携を強化するために、スタック側で既に手元にある長期耐久

試験などの試料を組織的に基盤側へ提供するように調整し、連携が活発になるようにアレン

ジした。研究スケジュール並びにスタック側と基盤側の試料交換を軸にした連携関係を図

Ⅲ-1.1-3 に示す。 

 

 

図Ⅲ-1.1-3 研究スケジュールと連携関係 

 

d 後期研究体制および連携関係の強化 

前期に参画していた円筒縦縞形ならびに円形平板形が本プロジェクトから去り、新たに

TOTOが開発している小型円筒形が参画した。 

 

          図Ⅲ-1.1-4 後期の研究体制図 

 

2008 2009 2010 2011 2012

スタック長期運転並びに起
動停止実験

性能評価

劣化機構解明、加速試験
方法の確立

三相界面

スタック改善と基盤技術開発の相互連携の模式図

解析 加速劣化試験法の検討

加速劣化試験法
の適用長期試験、 起動停止試験

寿命予測式性能表示式

加速劣化試験法
の適用性検討

2005 2006 2007 2008 2009 2010 2011 2012

実 証 研 究

信頼性向上に関する研究

劣化現象の微細構造変化との関連付け

高温円筒縦縞形
TOTO(株)

５．耐久性評価手法
(財)電力中央研究所

（スタック高耐久化技術WG）

(1) スタック信頼性評価

1. 熱力学的解析による劣化機構解明
（独）産業技術総合研究所

高温円筒横縞形
三菱重工業(株)

中温円形平板形
三菱マテリアル
(株)関西電力(株)

プロジェクトリーダー 横川晴美（産総研）

４．三相界面での相関付け
京都大学、東京大学

（基盤技術コンソーシアム）

２．化学的解析による劣化機構解明
九州大学 .

３．機械的解析による劣化機構解明
東北大学

(2) 劣化機構解明、加速劣化方
法の確立

６．石炭ガス化ガス
(独)産業技術総合研究所、
名古屋大学、岐阜大学

（3）総括とまとめ（ＰＬ，産総研）

中温小型円筒形
TOTO(株)

中温筒状横縞形
(独)産業技術総合研究所、東京ガス(株)

中温筒状平板形
(独)産業技術総合研究所、京セラ(株)

後期から参画

前期のみ

前期のみ
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また、基盤側とスタック側の連携を強化するために各スタックのどの劣化課題について優先

的に検討するかを明確化し、劣化機構解明に取り組むこととした。加速劣化試験法の提案・

検討は、スタック側が行い、適用性の検討を詳細に基盤側が担当することとした。 

 

  図Ⅲ-1.1-5 研究スケジュールと連携関係（後期課題改訂後） 

 

（３）事業成果 

ａ．事業成果、達成度（前期） 

本プロジェクトで取り上げている５スタック構造のうち４スタック構造については、前プ

ロジェクト「信頼性向上に関する基礎研究」で取り上げているので、各スタックの 5,000 時

間以上運転した実績並びに今後の課題として残されたものを表Ⅲ-1.1-1 に示す。 

 

表Ⅲ-1.1-1 前プロジェクト「信頼性向上に関する研究開発」成果と今後の課題 

形式 
平均劣化率

/1,000時間 
抽出された問題点 

円筒横縞 

(スタック) 

0.83 % 

0.61 % 

Cr被毒対策（コーティング、クロム蒸発対策、耐性向上）；性能改善；

Redox対策 

筒状平板 

(スタック) 

1.5 % 

0.9 % 

セル接続金属の耐久性向上（材料、コーティング方法の検討）；劣化

機構の解明と加速評価法の確立；Redox対策 

円筒縦縞 

(モジュール) 

1.6 % 

1.67 ％ 

不純物元素と耐久性の見極め ；廉価な断熱材の使用可能性 ；電解

質・インターコネクトの改良・最適化 

円形平板 

(モジュール) 

0.54 % 

0.81 % 

不純物の供給源の特定；劣化要因と劣化率との相関 ；より長期な現

象の把握；化学的・機械的相互作用；Redox対策 

 

5 スタック構造について抽出された課題を解決するために新たに数千時間程度の長期間運

転並びに起動停止実験を行うとともに、劣化現象解明を集学的行うため、二次イオン質量分

析計（SIMS）による物質移動過程の調査・解析（産総研）、集束イオンビーム型走査電子顕

微鏡（FIB-SEM）による電極構造の変化と劣化との相関の検討（東大・京大）、走査透過型

電子顕微鏡（S-TEM）による微少領域における化学変化・構造変化の解析（九大）、種々の

機械的性質の測定と解析（東北大学）を実機セルに適用し、共通的特徴を明らかにするとと

もに個別スタック毎の特徴を明らかにした。また、電極が関与する劣化現象の一般的モデル

を構築し、加速劣化試験法の基盤を構築した。各スタック毎に明らかにされた劣化現象と製

造工程との関連、改善法などについての整理を行った。  

2008 2009 2010 2011 2012

スタック長期運転並びに起
動停止実験

性能評価

劣化機構解明、加速試験
方法の確立

三相界面

スタック改善と基盤技術開発の相互連携の模式図

解析 加速劣化試験法の検討

加速劣化試験法
の適用長期試験、 起動停止試験

寿命予測式性能表示式

加速劣化試験法
の適用性検討

2005 2006 2007 2008 2009 2010

実 証 研 究（筒状平板形）

（筒状横縞形）

（小型円筒形）

信頼性向上に関する研究

劣化現象の微細構造変化との関連付け

劣化機構解明
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（ａ） スタック長期運転並びに起動停止時の信頼性評価 

まず最初に、前期におけるスタック劣化挙動解析と耐久性・信頼性の現状と課題を総括的

に表Ⅲ-1.1-2 にまとめて示す。 

  

表Ⅲ-1.1-2 各スタック・モジュールにおける個別の試験結果、検討劣化要因および今後の課題 

形式 

前プロジェクト 
耐久性試

験結果 

起動停止

試験結果 
検討劣化要因 今後の課題 

結果 抽出課題 

中温筒状

平板形 

1.5% 

/1,000h 

空気極/電解質界

面の Sr 拡散 

セル接続金属の

酸化被膜増大、

Cr 蒸発、不純物 

0.7% 

/1,000h 

0.01% 

/回 

空気極中間層  

セル接続金属  

 

コーテイング法の

検討；コーティン

グ材の最適化 

中温筒状

横縞形 
（参画せず） 

0.31％ 

/1,000h 

0.008% 

/回 

微小リーク 

中間層 Sr 拡散 

空気極 Cr 被毒 

空気極中間層の一

層の改良 

不純物の影響の評

価 

高温円筒

縦縞形 

耐 久 性 ：

1.7％ 

/ 1,000 h； 

起 動 停 止

7.6％ 

/12 回） 

電解質の安定性  

酸化物 IC安定性  

燃料極  

 

1.1％ 

/1,000h 

1.4％ 

/CSS8 回

＋HSS47

回 

 

電解質粉末化 

燃料極 Ni粒子移動、

凝集 

インターコネクター

緻密性不足 

仕切り板からのリー

ク 

・電解質粉末化お

よび燃料極 Ni 粒

子移動、凝集の原

因究明と対策立案 

インターコネクタ

ー緻密性向上 

仕切り板構造見直

し 

中温円形

平板形 

耐 久 性 ：

0.51% 

/1,000h 

3.6%/40 回

熱ｻｲｸﾙ 

電解質の信頼性  

燃料極凝集  

金属 IC  

 

0.30% 

/1000h 

0.045% 

/回 

・燃料極中の Ni 凝

集 

・セパレータからの

金属の蒸発 

･Ni 凝集と劣化率

との関連把握と対

策 

・発電セルの破損

防止対策 

高温円筒

横縞形 

0.83％  

/ 1,000h 

クロム被毒  

空気極信頼性  

0.76% 

/1,000h 
 

・空気極 

・Cr 被毒 

・空気極中間層の

最適化 

 

 

以下では個別スタック毎の中間評価までの進捗状況を表で表す。 
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ⅰ． 中温筒状平板形耐久性の評価 

表Ⅲ-1.1-3 中温筒状平板形の進捗状況と展望

 
 

ⅱ． 中温筒状横縞形耐久性の評価 

 

表Ⅲ-1.1-4 中温筒状横縞形の進捗状況と展望 

劣化現象 劣化要因 

（特定出来た部分） 

耐久性への

影響度 

対策・改善 目標達成までの展望 

局所再酸化 微小ピンホールの増

大 

(評価中) 影響・挙動の把握 微小ピンホール導入試験 

（東北大）等により確認 

電解質近傍

でのオーム

損増大 

空気極/電解質界面

での Sr拡散 

大 反応防止層改善 2010年度に改善効果検証 

反応性の抑制検討 現象機構などを検討 

アノード過

電圧増加 

燃料不純物 中 劣化の定量的把握 S 被毒試験（九大）により影響

度把握、設計へ活用 

上流・端部 

セルの劣化 

空気極の Cr被毒 小 Cr供給源の 

表面コーティング 

一部済 

2010年度試験で更に改善 

 

ⅲ． 高温円筒縦縞形耐久性の評価 

 

表Ⅲ-1.1-5 高温円筒縦縞形の進捗状況と展望 

 

  

プロジェクト開始時 現状
劣化率
2000h以降

劣化要因 対策・改善
劣化率
2000h以降

単セル 0.55%/1000h
空気極/電解質界面で
のSr拡散

中間層組織改善
中間層厚み均一化

0.08%/1000h
熱加速により４万時間後
のSrの影響予測。
影響少ない。

セル接続金属における
酸化皮膜増大と抵抗増

金属のコーティング改善中

接続合金、マニホール
ドなどの金属成分から
のCr蒸発

集電金属以外の金属部コー
ティング

構成部材、断熱材など
からの不純物飛散

不純物飛散部の特定をし、
部材等の改善中

スタック 0.７%/1000h

目標達成までの展望

1.5%/1000h

コーティング法の検討。
コーティング剤の最適化。
電流密度低減による
ジュール熱低下。

現象 劣化要因
耐久性への

影響度
対策・改善 目標達成までの展望

非発電部の電解質
粉末化

空気極からの
元素拡散など

極大
製造条件見直しに
よる元素拡散抑制

・劣化原因究明
・対策セル分析、効果検証

燃料極中間層Ni粒子
焼結、移動

現在調査中 大 FIB-SEM,S-TEMで分析中 ・原因究明、対策立案

インターコネクター/中間層
の微構造変化

・インターコネクター緻密性
不足
・断熱材、金属からの不純物
元素の混入

中
インターコネクター膜
高充填化、ガス気密性向上

耐久試験による効果検証

燃料極中間層へのSi,Pの濃集
・断熱材、金属からの
不純物の混入

小 断熱材使用量低減
不純物の耐久性にもたらす
影響の定量化
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ⅳ． 中温円形平板形耐久性の評価 

表Ⅲ-1.1-6 中温円形平板形の進捗状況と展望 

劣化現象 劣化要因 
耐久性への

影響度 
対策・改善 目標達成までの展望 

燃料極の

性能低下 

・燃料極中の Ni の凝

集（粗大化） 
大 

・燃料極の組成変化によ

り焼結性を向上して Niの

粗大化防止 

・燃料極焼結温度の上昇 

これまでの改良により劣化

率低減を確認。Ni凝集と劣化

との把握により、更なる耐久

性の向上が見込まれる。 

セルの 

破損 

・電解質中の欠陥 

・セルの熱膨張収縮 

・セパレータが及ぼす

変形応力 

大 

・電解質均質性の向上に

より高強度化 

・応力解析を実施予定 

セル破損防止策と影響を研

究機関と連携して対策を進

めており、課題克服が見込ま

れる。 

不純物の

堆積 

・燃料、空気から供給 

・セパレータ金属から

の蒸発 

中 
・特定不純物(S)等の影響

を研究機関と調査中 

不純物が燃料極中の Ni 凝集

を促す可能性について、研究

機関と精査しており、今後、

劣化に対する影響度が解明

される。 

 

 

ⅴ．高温円筒横縞形耐久性の評価   

表Ⅲ-1.1-7 高温円筒横縞形の進捗状況と展望 

 
 

  

劣化現象 抽出された劣化要因 推定原因
耐久性への

影響度
対策

目標達成のための
展望

空気極/電解質界面での経時的
なCrの濃集

空気供給／排出用の金属管
（スタック試験装置固有）か
らのCr蒸発

大 セラミックス管へ変更
Cr堆積量の低減を
確認

・LSM-YSZ中間層の減肉
・LSM-YSZ界面（中間層/電解
質、中間層内）において、ポアが
経時的に生成し増加
・LSM-YSZ中間層においてCa、
Mn、Yの移動およびY消失ZrO2

層(m相）、（Ca,Sr)ZrO3、
(Zr,Mn,Ca,Y)O2層、
(La,Sr,Ca,Y)MnO3層の生成

・空気極導電層／中間層材
料組成
・製造条件（焼成温度、膜厚
等）
・緻密な中間層

大

・中間層材料（LSM-
YSZからSDCへ）と製
造条件を変更
・中間層の多孔質化

SDC中間層の耐久
性検証および劣化
要因の抽出
→耐久性は改善さ
れたが、中間層お
よび中間層／導電
層界面に緻密層形
成、活性点にボイ
ド生成

電解質ラップ部インタコネクタの
緻密度不足（初期組織）

インタコネクタの焼結不足 小
焼結性向上により密
度向上

対策済

空気極寄りのインタコネクタに
ボイドが経時的に生成し増加

製造時にインタコネクタ粒界
に拡散したCaが移動

中
空気極組成、製造条
件適正化

要素技術検討

空気極過電圧と
IR損が増加
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（ｂ） 劣化機構の解明、加速試験方法の確立（前期）  

    この課題が最も重要な箇所であるが、本節では各課題の成果を個別的に示し、集学的な取

り組みは、次節（４）総括とまとめおよび（５）成果の意義で成果を示すこととする。 

ⅰ． 熱力学的解析による劣化機構の解明、加速試験方法の確立 

5 つの異なるS O F Cスタックにおける不純物蓄積濃度、界面元素移動量などを二次イオン質

量分析計(SIMS)で測定し、劣化との相関を明らかにした。反応速度論データの取得と相平衡

計算、実験により劣化基礎データを集積した。加速劣化試験法として、SO2被毒、CrO3被毒を

空気極に対して検討し、供給量が指標として適用できることを解明した。 

 

 

表Ⅲ-1.1-8 熱力学的解析の中間目標、進捗および成果 

 
 

 

  

研究開発項目 中間目標 中間評価までの進捗、成果

①「スタックの劣化挙
動解析とまとめ」

（中間目標）スタックで
の物質移動（不純物と
の反応）・劣化要因・機
構の解明

（最終目標）電圧低下
率0.25%/1000時間

・前プロジェクトを受けて、改良セルを搭載したスタックの耐久試験
後(2000-5000h)の不純物分析をSIMSでおこなった。

・これまで検出された不純物について、劣化機構の体系化をおこな
った(Cr被毒及びS被毒の例） 。さらに、P, Cl等の不純物について
の影響を検討した。

・スタック劣化要因の解明と対策の提言（当初電圧劣化率
0.5%/1000hレベルから0.3%/1000h以下を見通す段階へ）をおこ
なった。

②「劣化基礎データ
の共通基盤化」

物質移動量測定・寿命
予測に必要となる界面
での元素・カチオン拡
散係数、駆動力判断の
ための化学ポテンシャ
ル図、などの劣化基礎
データの集積

・空気極((La,Sr)(Fe)O3)/中間層Gd0.2Ce0.8O2界面での元素相互
拡散現象解明、拡散係数の集積(1000-1100oCの領域）をおこなっ
た。→長期運転時の寿命、安定性予測を可能に

・不純物が関与する構成材料界面での相平衡図（化学ポテンシャ
ル図）を構築すると共に実験的な検証をおこなった。

・燃料極酸化物、電解質材料における相変態現象を発見し、劣化
に及ぼす影響について解明した。

③「反応駆動力と輸
送量を制御した加速
劣化試験法の確立」

加速劣化試験法として
適用できる指標の抽出

・SO2による被毒の解析では、SO2濃度を1-100ppmで変化させ、
(Sm,Sr)CoO3空気極での電極性能低下との相関を解明した

・Cr蒸気による劣化に関して、空気極材料による化学的反応性と
電極反応機構の相違によるCr蓄積分布、凝集量を解明すると共に
寿命予測を検討した。
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ⅱ． 化学的解析による劣化機構の解明、加速試験方法の確立 

一般不純物を一種類ずつ電池セルに供給して、1000 時間前後の長時間耐久性を実測するこ

とで化学劣化メカニズムを分類体系化することができた（国際賞受賞）。並行して世界でも例

のない、スタックメーカー５社の実セルの被毒耐久試験を本格開始するとともに、長時間試

験後の企業セルの電子顕微鏡（STEM）観察によって拡散を伴う化学劣化機構を明確化した。 

 

表Ⅲ-1.1-9 化学的解析の中間目標、進捗および成果 

研究開発項目 中間目標 中間評価までの進捗、成果 

①化学的劣化メカニ

ズムの解明と長時間

被毒要因の体系化  

 

・数ヶ月（数千時間）ス

ケールでの主要不純物

種による劣化挙動とサ

イクル特性の測定評価 

・主要元素について、数

千時間までの化学的劣

化要因の体系化と加速

試験法の提案 

・主要被毒種のうち、硫黄、塩素、リン、ホウ素、シロキ

サンについては、数十～最長 3,000時間の被毒試験を実施

し、性能変化と微細構造変化の実測結果から長時間被毒メ

カニズムを解明。 

・アルカリ金属元素やアルカリ土類元素についても短時間

の被毒試験を開始。 

・被毒挙動の不純物濃度依存性から、許容濃度を試算。 

・量子化学計算によって、原子レベルでのミクロな被毒メ

カニズムを解明。 

②実燃料・用途対応

型の次世代 SOFC の

開発 

・千時間まででの電圧降

下低減を実現できる耐

被毒電極材料の開発 

・電極反応場を高く保持する遷移金属成分添加アノードを

開発し、3,000時間までの耐久試験を実施して、硫黄によ

る電圧低下の抑制効果を確認。 

③実セル・スタック

レベルの被毒劣化モ

デルの構築 

・一次元の発電特性劣化

モデルの構築 

 

・燃料利用率を変えた被毒試験を実施し、システム上流か

ら下流（一次元）で硫黄被毒挙動に大きな差がないことを

確認。 

・実機での被毒挙動解明に向け、スタックメーカー5社の

実セルの被毒耐久試験を開始。 

・長時間(10,000 時間まで)試験後の企業実セルの電子顕

微鏡観察(STEM)で拡散種による化学劣化メカニズムを解

明。 
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ⅲ． 機械的解析による劣化機構の解明、加速試験方法の確立 

スタックの機械的損傷の発生時期を AE法によって特定するとともに，抽出した劣化因子に

関する模擬セル試験装置を作製し，応力分布および形状変化の測定を実施した。これらの結

果を再現するシミュレーションコードを開発し必要な基礎物性，機械的特性を取得・定式化

した。 

表Ⅲ-1.1-10 機械的解析の中間目標、進捗および成果 

研究開発項目 中間目標 中間評価までの進捗、成果 

①セル・スタック評

価 

 

機械的損傷が関与する

劣化現象の特徴を抽出． 

負荷因子を把握し、劣化

現象との対応関係を解

明． 

・機械的損傷の特徴をセルスタックの対称性に着目して整

理した．実スタックでの損傷発生をアコースティックエミ

ッション（AE）法で検出する手法を開発した． 

・実スタックでの，負荷因子と劣化現象の対応関係を調査

し，①強拘束スタックでの熱・化学膨張による応力発生と

セルの破壊，②弱拘束スタックでの非対称セルの変形とセ

ル間接合の劣化③薄膜電解質の初期欠陥周囲のガスリー

クと亀裂の伸展，を共通性の高い課題として抽出した．  

②模擬セルによる

検証 

 

機械的劣化現象の特徴

を抽象化して再現する

模擬セルと、負荷印加試

験装置を試作．劣化因子

の影響を定量評価する

過負荷試験法を確立． 

・強拘束平板模擬セルへの応力発生をその場ラマン分光に

より評価した．また苛酷試験時の亀裂伸展を，位置分解

AE 法で明らかにした．基礎データと微細構造に基づく均

質化応力計算により，これらの現象を半定量的に説明する

結果を得た．より精密な計算にはクリープ変形の取扱が必

要であることが分かった． 

・弱拘束非対称模擬セルの形状変化をレーザー変位計によ

るその場測定で定量化した．熱膨張と還元膨張による変形

が異なる時定数で影響することがわかった。急速昇降温時

のスタックの AE 測定を行い，初期変形時以降には接合が

安定化することを確認した． 

・ピンホールを有する薄膜電解質の欠陥周辺部のラマン分

光測定を行い，酸化還元とともに周辺の電解質の残留応力

を測定し得ることを確認した．  

③ 基 礎 デ ー タ 取

得・整備 

 

セルを構成する主要材

料の物性データ，機械的

特性データを整備・取得

し，データベース化． 

必要な実験手法および

シミュレーション手法

を開発・高度化． 

・(La,Sr)(Co,Fe)O3，(La,Sr)(Ga,Mg,Co)O3 について酸素

の不定比性および格子定数の測定を行い，欠陥平衡モデル

に基づいて定式化した． 

・ YSZ ， ScSZ ， CeO2-Gd2O3 ， CeO2-Sm2O3 ，

(La,Sr)(Ga,Mg,Co)O3について，共振法，スモールパンチ

試験または 4 点曲げ試験を制御雰囲気下で実施し，弾性率

と破壊強度を取得した．  

・Ni サーメットの高温曲げ特性を測定し，高温還元雰囲

気で延性が生じることを見いだした． 

・構成材料の酸素不定比性，混合導電性，高温機械特性を

考慮して酸素ポテンシャル勾配の形成と応力の発生を計

算するコードを開発した． 

・電極の微細構造の影響を均質化法に基づいて取り入れる

応力解析手法を開発した． 

・第一原理計算による Ni-YSZ 界面エネルギーの計算と，

これに基づく粒子凝集の計算に着手した． 
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ⅳ． 三相界面についての劣化現象と微細構造変化の相関付け 

SOFC の様々な作動条件下で起こる劣化条件を集積するとともに、劣化前後のセルを微構

造観察機器(FIB-SEM や FE-TEM）を用いて観察した。FIB-SEM を用いた電極の三次元再

構築を行い、解析手法の精度評価、三相界面長さなどの構造パラメータと性能の相関評価、

過電圧予測や電気化学ポテンシャル分布の予測を実施した。  

 

表Ⅲ-1.1-11 三相界面の中間目標、進捗および成果 

研究開発項目 中間目標 中間評価までの進捗、成果 

1)各種運転条件で

の劣化挙動観察  

 

様々な劣化条件下で、実

セルまたはモデルセル

の電気化学的な劣化挙

動に関するデータを蓄

積。得られた劣化条件を

他の項目と共有。 

・様々な条件下において起こる電気化学的な劣化・活性化

挙動に関するデータ収集（アノード；・過剰水蒸気，酸化

還元，炭素析出，カソード；LSM/YSZ界面で起こる初期通

電効果） 

・他の実施項目と劣化条件を共有し，研究を加速。 

2)セルの評価・診断

と劣化要因の抽出  

 

三相界面近傍の微細構

造及び局所組成分析、結

晶相の同定及び構造解

析、表面組成分析等を行

い、劣化速度パラメータ

に関連した現象を抽出。 

・FIB-SEMを用いて劣化前後の電極の三相界面長さや構成

成分の分布変化を定量化（過剰水蒸気および酸化還元劣化

時）。 

・FE-TEM を用いて LSM/YSZ 界面のナノスケール微細構造

および局所組成の解析を実施し，通電による格子欠陥の変

化を明確化。 

・長時間運転試験に供した企業セル（5社）の電極微構造

変化を FIB-SEMを用いて定量化し，劣化要因との相関を明

確化。 

3)三次元微構造の

直接測定とデータ

ベースの構築 

FIB-SEM を用いてモデ

ルセルの電極微構造の

二次元スライス画像を

取得する。画像処理によ

り三次元電極構造を再

構築し、構造データから

微構造パラメータを集

積。 

・FIB-SEMを用いて取得した二次元断面画像から三次元再

構築画像を取得する手法を確立。 

・三相界面抽出法として領域拡張法および重心法を提案

し、信頼性の高いデータを取得する手法を確立。 

・三相界面抽出法および屈曲度ファクタ定量法の精度検証

を行い，精度が保たれる空間解像度を明確化。 

・同一セルから撮像領域の異なる三次元構造を再構築し，

微細構造パラメータに及ぼす撮像サイズの影響を明確化。 

4)三次元微構造デ

ータに基づくシミ

ュレーション技術

開発 

炭素析出および Redox

による劣化前後のモデ

ルセルを用いた実験を

行い，発電を行ったセル

の微構造を観察し，得ら

れた微構造パラメータ

をシミュレーションモ

デルに反映。 

・取得した電極の微構造データを用いた平均化モデルによ

るアノード一次元計算から過電圧を予測し、実測値と良い

一致を示すことを明らかにした。 

・イオン・電子・ガス種の拡散と三相界面での電気化学反

応を連立させた格子ボルツマン法による過電圧予測を行

い、FIB-SEM再構築構造内の三次元ポテンシャル分布を予

測。交換電流密度，気相拡散モデルの精度向上が課題であ

ることを明らかにした。 
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ⅴ． 耐久性評価手法の確立 

＜中間目標＞セルスタックレベルにおいて、劣化要因分析技術を確立し、ユーザーが容易

に余寿命を評価できるような余寿命式を提案する。 

以下の表のように、現状で実証試験に供される、または今後、実証試験が見込まれるセル・

スタックを対象とし、5,000～8,000 時間程度の長期耐久性試験を通じてスタック性能を統一

的手法で評価し、劣化部位がどこであるかを明らかにした。 

 

 

表Ⅲ-1.1-12 耐久性評価手法進捗状況 

 
 

 

  

セルメーカ 性能表示式の形式と 
耐久性試験 

Ra=a 0 × (P H2 ) × （ P H2O )  

Rc =c 0 × (P O2 )  

耐久性評価 ( 性能評価データより ) 

電圧低下率 (%/1000hr) 
備 考 

Anode 
 a 

Cathode 
 c 

Ohmic 
 ir 

Output 
V 

中温筒状平板形 
( 京セラ ) 

= - 0.5, = - 0.5, =0 
・ 800 ℃ 、 750 ℃ 共 
に内部抵抗増加が 
劣化主要因 

800 ℃ 試験 (19K - 2),8kh 0.07 0.08 0.84 0.98 

750 ℃ 試験 (20K - 3),8kh 0.06 0.04 0.25 0.27 

700 ℃ 試験 (21K - 2),1kh 経過 - - - - 

中温筒状横縞形 
( 東京ガス ) 

= - 0.5,= - 0.5,=1.0 ( 検討中 ) ・性能表示式開発 

775 ℃ 試験 (21T - 2),2kh - - - - 

高温円筒縦縞形 
(TOTO) 

= - 1.0, = - 1.0, =0 ( 暫定 ) 
TOTO 社内試験 ,2.5kh 

○ - ○ ・取得データ精度 
が悪く、定性的評 
価を実施 

中温円形平板形 
( 三菱マテリアル 
関西電力 ) 

= - 0.5, =0, =1.0 ・性能表示式開発 
・改良ｾﾙ 2 は長期 
安定性、改良ｾﾙ 3 
はﾚﾄﾞｯｸｽ耐性向上 

改良ｾﾙ 2(21M - 3),6kh 経過 - 0.19 0.04 1.05 0.79 

改良ｾﾙ 3(21M - 4) ,6kh 経過 0.50 0.00 0.78 1.31 

円筒横縞形 
( 三菱重工業 ) 

= - 1.0, = - 0.5, =0 ・ 4 号機は空気導 
入管に SUS 管使用 
・ 6 号機は空気導 
入管にｾﾗﾐｯｸｽ管 
使用 
・ 7 号機は空気極 
中間層にｾﾘｱ系 

Cr 被毒対策なし (4 号機 ),10kh - 0.07 0.6 0.36 0.89 

Cr 被毒対策試験 1(6 号機 ),5kh - 0.15 0.84 0.07 0.76 

Cr 被毒対策試験 2(7 号機 ),5kh 経過 0.00 - 0.05 0.00 - 0.11 
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ⅵ． 石炭ガス化ガス中の微量成分の影響に関する調査研究 

① Factsage 等の熱力学平衡計算ソフトを活用して石炭固有の微量重金属成分と SOFC セ

ル（アノード、電解質等）構成材料の間の反応挙動に関する予測（微量成分の個々の成分が

単独存在している場合や複数成分が共存する場合）を行った。また、褐炭やバイオマスなど

に含まれるアルカリ金属蒸気の還元雰囲気下での揮発挙動や Si との反応による固化反応に

関する検討を行った。 

② 石炭ガス化ガス模擬ガスに種々の方法で微量重金属成分等をドープし、不純物曝露・発

電試験を実施した。その結果、石炭中には Ni の溶融を促す成分や、Ni と反応し二次生成

物を形成するものが存在することを明らかにした。 

 

表Ⅲ-1.1-13 石炭ガス化ガスの中間目標、進捗および成果 

研究開発項目 中間目標 中間評価までの進捗、成果 

１）熱力学的アプロー

チによる調査（名大、

岐大） 

石炭に含まれる微量成

分の石炭ガス化炉内お

よびガス化プロセスに

おける揮発・凝縮特性お

よび分配挙動を熱力学

的に検討し、SOFC アノ

ードガスへ混入し、電極

の性能低下をもたらし

得る成分の絞り込みを

行う。 

・石炭ガス化炉内で As、P、Seなどの微量成分の素反応

あるいは熱力学的平衡条件から揮発・凝縮特性およびそ

の形態について明らかにし、炉内において P などは Se

や Asは生成ガス中に、Pはスラグなどにそれぞれ分配さ

れることを示した。 

・石炭部分酸化型気流層ガス化プロセスにおいて、微量

成分を含む石炭構成成分のガスやスラグへの分配挙動

に関するモデル化を行った。その結果、揮発性の高い Hg、

Cd、As等が生成ガス中に混入する可能性が高いことを示

した。 

・Ni（電極構成材）が As、Pなどの微量純金属と反応し、

二次的生成物を形成することを示した。 

２）実験的アプローチ

による調査（産総研、

名大、岐大） 

石炭水蒸気ガス化で得

た可燃性ガスあるいは

EAGLE プロセスにおい

て製造されている燃料

の模擬ガスを用いた単

セル発電試験を行い、発

電性能に対する石炭ガ

ス化ガス中微量成分の

影響の有無、大小につい

て調査を行う。 

・石炭の水蒸気ガス化によって得たガスを用いた単セル

発電試験において、著しい発電性能の低下と Ni の凝集

が生じることが見出された。また低温灰化灰ペレット投

入試験においても Ni の溶融・凝集が確認でき、石炭中

微量成分によるアノードの化学的な劣化が生じること

を実験的に示した。 

・炭酸ナトリウムペレット投入試験においてアノード表

面への Si と Na と共晶物の析出が生じることを見出し

た。ガス中のわずかに存在する Si蒸気と Naとの反応生

成物と考えられる。 
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ｂ．事業成果（後期） 

 後期における事業成果は、同じようにまず全体のスタックの劣化率改善の達成状況をまとめ

て表Ⅲ-1.1-14 に示す。また、本プロジェクトで取り扱った劣化現象の機構解明の達成度並び

に加速試験として見たときの成否などを表Ⅲ-1.1-15 にまとめた。また、（４）総括とまとめ、

並びに（５）成果の意義において、共通課題の進捗状況などをまとめて示す。 

 

        表Ⅲ-1.1-14 後期対象スタックの劣化率改善の現状と今後の課題 

         表Ⅲ-1.1-15. 劣化機構解明の達成と加速試験の検討  

劣化部
位

劣化現象
該当ス
タック

機構解明 抑制策 成否
モデル

化
加速試
験成否

１．電解質に関する信頼性

YSZ
電解質

燃料側か
ら粉化

円筒縦縞形 固溶MnOx析
出と還元

Ｍｎ固溶量
の低減

否（不
十分）

不可
（複雑）

再現実
験成功

LSGMC
電解質

限界下で
のクラック

円形平板形 還元膨張で
応力集中

セル厚・径
の変更

否（コス
ト両立）

前期成
果達成

成功

YSZ
電解質

正方晶化
伝導度減

筒状平板形、
筒状横縞形

NiO還元によ
る促進

組成；

温度低下；
m(O2)分布

１活性
化過程 ◎

セリア
中間層

SrZrO3生

成伝導度
低下

筒状平板形、
筒状横縞形

ＳｒとZｒのセリ
ア中拡散

製造時Ce-
Zr拡散

徐々に
改善

3段階

ステー
ジ

○

複雑
か？

２．不純物被毒に対する耐久性

LSM
空気極

Cr被毒 円筒横縞形

電気化学的
凝縮・揮発
の競合

過電圧減
少；セリア
層挿入

克服成
功

Cr堆積

量・性
能相関

Cｒ発生
は成功

LSCF・YSZ
Cr被毒
（低温）

小型円筒形
SrCrO4生成
Sr(OH)2発生

Cr発生減
少

成功
濃集機
構

徐々に
複雑化

LSCF・
LSGM

三相界面濃
集

Cr発生現
象

改善見
込

要検討

Ni/酸化
物

焼結 全スタック 一部不純物 高温焼結
粒径と
性能

○

セルメー
カ

セルス
タック

耐久試験電圧低下率
(%/1000 h) 起動停止後

電圧低下率
目標達成

度
残された課

題空気
極

燃料
極

抵抗
分 全体

筒状平板形
(京セラ)

2008年
度機

0.09 0.05 0.12 0.26 120回で0.42% 達成
短期間で長期耐
久を見通す評価
技術

筒状横縞形
(東京ガス)

0.14
-0.04

0.12
0.12

0.37
0.40

0.63
0.24

100回0.8%
（2000h耐久後）

初期劣化を
のぞき達成

迅速な10年耐久
見通し手法

小型円筒形
(TOTO)

2010年
度機
2011年
度機

0.6
0.3

0
0

0
0

0.6
0.3

150回SD耐性確
認 0%

空気極改善
効果が見え

てきた

更なる劣化機構
解明。量産品耐
久性検証。

円筒横縞形
(三菱重工
業)

Type III
Type V*
Type VI

-0.02
0.09
0.01

-0.03
-0.01
-0.03

-0.04
0.09
-0.02

-0.09
0.17
-0.03

TC50回＋LC200
回 0%

達成
空気極低温劣化
の改善

* Cr源有り SD=Shut Down;  TC=Thermal Cycle; LC=Load Cycle
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（ａ） スタック長期運転並びに起動停止持の信頼性評価（後期） 

 以下に後期のスタック耐久性・信頼性評価結果を示す。基盤側との連携で達成した成果も

ここで示す。 

ⅰ． 中温筒状平板形耐久性の評価 

➀ 耐久性・信頼性目標達成の見通し 

1) スタック長期運転の信頼性評価 

長期運転に対する信頼性向上に対して前プロジェクトから抽出された課題は空気極／電解

質界面の Sr 拡散、ならびにセル接続金属の酸化皮膜増大であった。Sr の拡散は劣化に対す

る寄与を明確にする方針で、スタックの信頼性に直接影響する酸化皮膜の抑制は集電金属の

コーティング法にて対策を行った。特に 2008年度スタックを用いた耐久劣化に対する要因解

析（電中研）では耐久劣化の主要因は内部抵抗増加であることが明確になり内部抵抗増加に

対する対策を進めた。年度毎のスタックの耐久性推移を図Ⅲ-1.1-6 に、平均劣化率を表Ⅲ

-1.1-16 に示している。年度と共に耐久性は向上し、2010 年度のスタックにて劣化率

0.16%/1000 hを達成し、40000 時間耐久の見通しが観られている。    

                                  

表Ⅲ-1.1-16,スタックの平均電圧劣化率 

 

 

 

 

 

 

 

 

2) スタック起動停止運転の信頼性 

 スタックを用いて熱サイクル耐性の確認を行った。試験条件は 750 ℃、0.3 A/cm2、Uf 70%

にて１時間発電後、OCV状態にて降温を行い 100 ℃以下となった後に再び昇温を行い 750 ℃

になった時点で再度発電を行うというサイクルにて行った。結果を図Ⅲ-1.1-7 に示す。120

回の昇降温における劣化は 0.42 %（0.35 %／100回）で有り良好な熱サイクル耐性を示した。 
事業目標である 250回の起動停止の耐久性が見通せる劣化率であった。 

 

 電圧劣化率 

2005年度スタック 0.65%/1000h（20000時間経過時） 

2008年度スタック 0.38%/1000h（20000時間経過時） 

2009年度スタック 0.25%/1000h（20000時間経過時） 

2010年度スタック 0.16%/1000h（16000時間経過時） 

2011年度スタック 劣化なし（3400時間経過時） 

 
図Ⅲ-1.1-6 各年度毎のスタック耐久性推移 

 

大阪ガス様測定データ
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➁ レドックス耐性 

1）.支持体の酸化還元挙動 

支持体の酸化還元挙動として高温条件下における支持体の寸法変化をディラトメーターで、

in-situ における組織変化を環境制御型走査電子顕微鏡（ESEM）にて観察を行った（東北大学）。

図Ⅲ-1.1-8に寸法変化の結果を示す。寸法変化を測定すると酸化還元による寸法変化への影響は

少なく、熱膨張による膨張変化が支配的であることがわかった。また、酸化還元による組織の変

化を図Ⅲ-1.1-9 に示すが、酸化還元サイクルに対する支持体の微構造の大きな変化は観られなか

った。以上のことより円筒中空平板に用いている支持体は酸化還元にて微細構造は変化するもの

の、その変化が小さく、マクロなサイズへの影響が小さいため、高い酸化還元耐性を有すると考

えられる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

焼成後 還元後 酸化後 還元後 酸化後 

図Ⅲ-1.1-9．酸化還元による組織変化 

 

 
図Ⅲ-1.1-8．酸化還元による寸法変化 

 
図Ⅲ-1.1-7、スタック熱サイクル特性 
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➂ SrZrO3生成の影響 

1).SrZrO3生成  

  SrZrO3の生成を STEM電子線回折により観察を行った（九州大学）結果を図Ⅲ-1.1-10に示

す。SrZrO3 の結晶方位は隣り合うセリアに近似しており、SrZrO3 はセリアの界面構造に起因

しながら生成すると予想される。またセリア層の中に SrZrO3が生成しており Zrと Ceの相互

拡散の影響が示唆される。 

 

2）．SrZrO3生成と抵抗の関係 

空気極より拡散して電解質との界面に生成する SrZrO3が導電性にどの程度寄与するのかを

確認するために FIB-SEMによる３次元構造モデルの構築を行い、格子ボルツマン法により実効抵

抗計算を行った（京都大学、東京大学）。測定したサンプルは燃料電池セルを高温（1000 ℃）に

て熱処理を行い、Sr の拡散を促進させた試料を使用した。図Ⅲ-1.1-11 には熱処理を行った後に

発電評価を行った際の出力劣化率（実験値）を図Ⅲ-1.1-12 にはイオン導電率から求めたオーム

損失（計算値）を示している。オーム損失は実験値と同様の劣化傾向がみられることがわかった。

しかしながら、純 GDC の導電率から算出したオーム損の絶対値は小さく、絶縁層によるオーム抵

抗増大だけでは実験値の劣化を説明できない。GDC 中間層中の Ce への電解質成分 Zr の固溶によ

るイオン導電率の低下を計算に考慮していく必要がある。 
 

 

➃不純物の影響 

1）．不純物の分析 

 2008年度実証機の不純物分析を SIMSにて詳細に分析した（産総研）。発電に寄与する空気

極／中間層／電解質の界面、ならびに電解質／燃料極の界面いずれに対しても Sや Crの不純

図Ⅲ-1.1-11．出力劣化率（実験値） 図Ⅲ-1.1-12．オーム損失（計算値） 

 

 
 

図Ⅲ-1.1-10．SrZrO3とその周辺部の電子回折像 

① ② ③

SrZrO3 セリア SrZrO3
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物は数 10 ppm以下であり、劣化に大きな影響を与えるような不純物の濃集は見られなかった。

燃料極と支持体の界面にて Pと Siの濃集が観察されたが、初期段階からの存在が確認されて

おり、劣化に大きな影響を与えていないと推察する。 

 

2）．不純物の影響  

実セル・実燃料下での不純物被毒劣化を計画している（九州大学）。50％改質模擬ガス（Uf 

70%）+ 5 ppm H2S被毒耐久試験を行ったが劣化が大きかった。5 ppm H2Sは実環境としては過

剰と考えられるため、1 ppm H2Sにて再度評価を開始している。 

 

➄ 実績と今後の課題 
基盤技術による集学的な取り組みにより、4 万時間耐久の見込めるスタックを開発することが

できた。今後の課題としてはスタック耐久劣化メカニズムをもとにして充分につかみ切れていな

い部位、例えば、初期段階における劣化の主要因等を明確にしていく必要がある。またスタック

のモデルチェンジに対して短時間で長期耐久が見通せる評価技術が望まれる。 

 

 

 

 

 

  

 
図Ⅲ-1.1-13 SIMSによる不純物測定結果  

 

表Ⅲ-1.1-17 筒状平板形の集学的検討課題成果と今後の課題 

 

部位 項目 結果 課題

ｾﾙ・ｽﾀｯｸ 耐久性 劣化主要因は内部抵抗増（電中研） ｶｿｰﾄﾞ劣化の可能性

不純物 実証機分析→不純物は少ない（産総研） 外来不純物の影響

ｼｬｯﾄﾀﾞｳﾝ 単ｾﾙにてｴｱｰﾌﾛｰ条件下では劣化有り（九大）ｽﾀｯｸ条件にて単ｾﾙｼｬｯﾄﾀﾞｳﾝ

ｽﾀｯｸｼｬｯﾄﾀﾞｳﾝでは35回以上にて1%以下

空気極 Ｓｒの拡散 SrZrO3生成ﾒｶﾆｽﾞﾑ（九大） SrZrO3生成ﾒｶﾆｽﾞﾑ

SrZrO3導電機構（京大・東大） SrZrO3導電機構

電解質 相変態 抵抗成分への寄与（産総研） Niの影響、温度の影響

燃料極 Niの凝集 耐久性に及ぼす影響小

支持体 レドックス耐性 レドックス寸法変化小（東北大）
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ⅱ． 中温筒状横縞形耐久性の評価 

➀4万時間の耐久性と 250回の起動停止の見通し 

1) 連続運転特性 

筒状横縞形は、絶縁支持基体上に一般的な SOFCセル材料で構成される単セルとセラミック

インターコネクター（IC）とが高温焼成時に焼結体として一体的に積層化（スタック化）で

きるため、構造的に安定であるとともに、合金 ICフリーという材料的メリットから、本質的

に高い耐久性が期待できる。前期成果として、(1)スタックのガスリーク対策（支持基体/燃

料極界面の接合強化、電解質/IC界面の接合強化）、(2)空気極の Cr被毒対策（ハウジング（エ

ア供給用囲い）のアルミナフォーミング合金への変更等）、(3)空気極-電解質界面の中間層（セ

リア系）の改良、の 3つの対策を行うことにより低い劣化率を達成できる可能性が示された。 

後期は前期成果をもとに 8 kh超の長期運転を実施し、劣化率及び劣化内訳（電中研）のデ

ータから 4万時間耐久性の見通しを行った。8 khの運転を実施した同仕様の 2機のショート

バンドル（4スタックで構成）の劣化率の推移をそれぞれ図Ⅲ-1.1-14(a),(b)に示す。(a)に

おいては測定上の問題による一時的な劣化率上昇（5 kh - 6 kh）を除いて、筒状横縞形の典

型的な劣化挙動を有し、時間経過とともに劣化率が漸減した。劣化率の値としては、ショー

トバンドルを構成する 4つのスタックの平均値で 6 kh - 7 kh、7 kh - 8 khの時間範囲でそ

れぞれ 0.2 % / kh, 0.11% / kh目標の 0.25% / khよりも良好な値が得られた。さらに、(a)

の 4 スタックのうち、良好な 3 スタックについては、6 kh - 7 kh の劣化率が 0.05、0.12、

0.15 ％/ kh であり、7 kh - 8 kh の劣化率が 0.01、0.05、0.06 ％ / kh と極めて低い値を

示した。このように (a)のショートバンドルにおいては 4 スタック平均及び良好 3 スタック

ともに 0.25 ％/ kh の事業目標に対して十分低い劣化率が確認され、4 万時間の耐久性が十

分に見込めるものであった。一方で、(b)においては、同仕様にも関わらず異なる挙動を示し

た。時間経過による劣化率の減少が少なく、十分に低い劣化率が得られていない。これらの

結果から、劣化率にはバラツキが存在することが分かる。これまでの集学的取り組みによっ

て、このバラツキは製造時における空気極－電解質界面の反応防止層（セリア系）の均質性

の不足、それに伴う運転時における絶縁性の界面反応生成物（SrZrO3）の生成量のバラツキ

が原因と示唆された。以上の結果から良好なスタックについて 4 万時間の耐久性が十分に見

込めること、課題として製造条件の最適化によりバラツキの低減が必要であること、が明ら

かとなった。 
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図Ⅲ-1.1-14 同仕様の 2 機のショートバンドル（各 4 スタックで構成）のスタックごとの劣化

率の推移 
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2) 熱サイクル特性 

2000 時間運転後のショートバンドルを用いて熱サイクル試験を行ったところ、熱サイクル

による劣化率は 0.8%/100回であり、良好な熱サイクル耐性を有していることが実験的に確認

された。事業目標である 250回の起動停止の耐久性が十分見通せる熱サイクル劣化率である。 

3) シャットダウン耐性 

システム運転においては通常の起動停止の他、緊急時にはシャットダウンが発生するため、

スタックのシャットダウン耐性についても評価を行った。シャットダウン試験（九州大学）

として、スタック発電中（750 ℃、燃料利用率:80%、電流密度:0.24 Acm-2）に燃料ガスと発

電を停止して、同時に降温を行った（400 ℃まで 1ｈで降温、400 ℃30分保持）。その後、燃

料ガスを再度供給しながら再昇温し（750 ℃まで 1 h、750 ℃で 1 h 保持）、再発電（1 h）

を行った。この発電→燃料停止・発電停止→降温・保持→燃料供給・再昇温・保持→発電・・・

というシャットダウンサイクルを 100 回繰り返した。スタック先端部（燃料下流部）のセル

においては各サイクルで停止・降温時に開回路電圧が 0 Vにまで低下し、燃料極中の Niが再

酸化される状況が繰り返されたことが示唆され、過酷な条件での試験であったが、劣化率は

100サイクル当り 2.1 %（= 0.021 % /cycle）であり、高いシャットダウン耐性が実験的にも

示された。10年間に緊急停止する想定回数（数十回レベル）を考慮すると、実用的に問題な

いレベルと考えられる。 

 

➁電解質の劣化 

YSZ電解質は立方晶から正方晶への相変態をラマン分光により解析した（産総研）。結果を

図Ⅲ-1.1-15に示す。電気炉での 5000時間運転後（800 ℃、775 ℃）と実証研究のフィール

ド機での 4070時間運転後とを比較して示した。赤色系ほどが正方晶へ相変態したことを表し

ているが、運転温度の影響が大きく、800 ℃では相変態の領域が広いことが分かった。定格

温度である 775 ℃での電気炉運転と実証研究機ではほぼ同等の結果が得られ、フィールド運

転によって相変態が加速されることはなかった。また、電解質内部の酸素ポテンシャル分布

を考慮した解析（産総研）により、電解質相変態によるスタック電圧の低下は 0.8 ％程度で

あり、劣化への影響は限定的であることが示された。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

➂燃料極の劣化 

1) 微構造の経時的変化と劣化への影響 

燃料極の微構造を FIB・SEMを用いて数値化し、3次元構造モデルとして再構築した（京都大

学、東京大学）（図Ⅲ-1.1-16）。得られた 3次元構造から算出された燃料極三相界面長と、電

図Ⅲ-1.1-15 ＹＳＺ電解質の相変態の比較 
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図Ⅲ-1.1-18 筒状横縞スタックの硫黄被毒挙動 

中研において測定された同仕様スタックの電極の分極過電圧を運転時間の関数として図

Ⅲ-1.1-17に示す。燃料極三相界面長は経時的に減少し 4000～5000時間程度で飽和する傾向

が見られた。一方、燃料極の分極過電圧には大きな変化が見られず、三相界面長の減少が燃

料極の劣化に必ずしも大きく影響していないことが分かった。燃料極の分極過電圧が 10 mV

以下の小さな値のまま安定に推移していること、及び三相界面長の変化が飽和傾向にあるこ

とから、燃料極の微構造変化がスタック劣化へ与える影響は限定的であると考えている。よ

り詳細には三相界面長の変化が劣化に与える影響の定量化が必要であり、現在 3 次元構造を

用いて、定量化モデルを構築中である（京都大学、東京大学）。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

2) 不純物による劣化への影響 

不純物による被毒が燃料極の劣化

に与える影響については九州大学で

詳細に検討が進んでいるため、その知

見を活用するにあたり、筒状横縞形構

造に特有な被毒効果の有無を調べる

ことを目的として評価を行った（九州

大学）。定格温度 775 ℃において燃料

中の H2S(5 ppm)による被毒の試験結果

を被毒なしと比較して図Ⅲ-1.1-18 に

示す。この硫黄被毒の劣化挙動は、標

準的なボタンセルの場合と同等であ

り、筒状横縞形構造に特有な劣化は観

測されなかった。試験後の燃料極に

ついて、STEM によるポスト解析（九

州大学）を行ったところ標準セルと同様に燃料極の化学的変化は非常に小さく、筒状横縞形

構造に起因する特有な劣化は化学的変化にも見られなかった。 

また、様々な不純物が運転時に経時的に蓄積してしまう可能性について、運転後の燃料極の

SIMS 分析で詳細に評価した（産総研）。その結果、運転時間とともに増加する不純物は存在

せず、また図Ⅲ-1.1-17に示した通り燃料極の分極の劣化もほとんど観測されないことから、

図Ⅲ-1.1-16 再構築した燃料

極3次元構造例 

図Ⅲ-1.1-17 燃料極三相界面長と電極の分極 
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評価条件において不純物が燃料極の劣化へ与える影響は限定的であることが示された。 

➃ 空気極の劣化 

1）微構造変化と劣化への影響（SrZrO3生成の影響） 

FIB-SEM による空気極３次元構造モデルの構築（京都大学、東京大学）、及び界面の SEM-EDX

分析（産総研）の結果、空気極－電解質界面近傍に絶縁性の反応生成物（SrZrO3）が生成し

ていることが確認された。SrZrO3 の生成量はバラツキが大きく、前述した通り、そのバラツ

キは CeO2系中間層の製造プロセスにおける膜厚等の均質性不足に起因すると考えている。ま

た、図Ⅲ-1.1-17 にプロットした通り、電中研で行った試験結果から空気極の分極は経時的

に増加する傾向にはなく、ほぼ一定値で推移しており、分極については長期的な安定性が見

込まれている。一方で、同じく電中研の解析により、筒状横縞形スタックの劣化の主要因は

オーミック抵抗の増加によることが示されており、空気極－電解質界面の SrZrO3生成はその

重要な要因であると考えられる。SrZrO3 の生成についてはプロジェクトの共通課題として、

生成メカニズムの解明と劣化への影響の解析に集学的な取り組みが行われている。 

 

2） 不純物の影響 

各種不純物について、運転後の空気極への蓄積を SIMS で詳細に分析したところ（産総研）、

空気供給系の Cr飛散対策等を行えば運転時間とともに増加する不純物は存在せず、また図Ⅲ

-1.1-17 に示した通り空気極の分極の劣化もほとんど観測されないことから、評価条件にお

いて不純物が空気極の劣化へ与える影響は限定的であると考えている。 

 

➄ 機械的信頼性 

 前述したとおり筒状横縞形スタックの構造を支える支持基体は本質的に高い安定性が期待

できるものであり、レドックスやシャットダウンに対して化学的に安定であることが実験的

に確かめられた。そこで化学的のみならず機械的にも安定であることを確認するために、長

期運転（還元雰囲気）やレドックス条件下での機械的安定性を、スモールパンチ法を用いて

評価した（東北大学）。図Ⅲ-1.1-19に示すように、それぞれの条件下で支持基体の破壊強度

に変化が見られず、機械的にも安定であることを裏付ける結果が得られている。さらに機械

的信頼性については電解質のピンホールが周囲に与える影響についても調査しており（東北

大学）、その結果から製造時のピンホール管理指針が得られる予定である。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 III-1.1-19 筒状横縞スタック支持基体の機械的特性変化 

（a）800 ℃還元、(b)レドックスサイクル 
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➅ まとめと課題 

表Ⅲ-1.1-18に筒状横縞形の4万時間耐久見込みに関する集学的取り組みとその結果を示す。 

 

表Ⅲ-1.1-18 筒状横縞形の 4万時間耐久見込みに関する集学的取り組みと結果 

・改良スタックに対して、より迅速な 10年耐久見通し手法 ⇒ 本格普及に向けた開発加速 
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ⅲ． 中温小型円筒形耐久性の評価 

平成 22年度の「実証研究」で運転評価を行った小型円筒形セルスタックと初期品について、

産業技術総合研究所、九州大学、京都大学と連携して SIMSによる３相界面近傍への不純物析

出状況、構成材料の拡散状況、STEM-EDX分析を用いて微構造とセル構成材料の主成分、微量

成分の分布状態、FIB-SEM を用いた電極構造の変化、３相界面の定量的測定を実施した。得

られた微構造データを用いて微構造変化が電極過電圧に及ぼす影響を東京大学においてシ

ミュレーションを用いて解析した。電力中央研究所と連携して運転評価後のセルと初期品に

ついて、抵抗成分の分離測定を実施する。東北大学と連携して、運転環境下におけるセル構

成材料の機械的特性を測定し、これを用いてセル内に発生する応力解析を実施し、セル信頼

性に関する考察を行うとともに、必要に応じて対策を改良セルに反映させた。対策改良品に

ついて同様の分析を実施し、効果の確認、推定した劣化メカニズムの妥当性の検証した。 

具体的な評価結果を以下に示す。小型円筒形セルの材料構成について表Ⅲ-1.1-19 に示

す。ランタンガレート系薄膜電解質を採用し、600～700 ℃の低温運転でも高い発電性能

が得られる特徴がある。「実証研究」に搭載した仕様の単セル耐久性を評価した結果、電位低

下率は約 0.6 ％ / 1000 h(0～10,000 h)であり、目標(0.25 %以下/1000 h)達成に向けて更

なる改善が必要であった。 

 

表Ⅲ-1.1-19 小型円筒形セルの材料構成 

構成 材料 

第一燃料極 Ni/YSZ 

第二燃料極 Ni/GDC 

中間層/電解質 セリア系/LSGM 

空気極 LSCF 

 

劣化要因を推定することを目的に、

「実証研究」で運転評価を実施した

後のモジュールからセルを抜き取り、

単セル評価装置にて抵抗分離を実施

した結果を図Ⅲ-1.1-20に示す。運転

時間とともにカソード過電圧が大き

くなっていることが確認され、劣化

の主要因と推定された。なおその他

の抵抗成分については変化が見られ

なかった。次に、実証研究で運転評

価したセルについて、SIMS による不

純物の分析結果を図Ⅲ-1.1-21に示す。H21(2009)年度の実証機においては、電解質と空気極

の界面に初期セルには見られなかった Crと Bの濃集が確認され、劣化の主要因と推察された。

H22(2010)年度の実証機においては、Bに関しては混入源であるガラスシールについて対策を

実施した結果、１桁低減する事ができた。一方、Crについては依然として高い濃度で濃集が

確認された。H23(2011)年度の実証機で、Cr 対策を実施した結果、Cr の濃集は見られるもの

の、1 桁低減していることを確認した。H24(2012)年度の仕様では、Cr 濃集を抑制するべく、

更なる対策を実施する。 

金属部材からの Cr 蒸発について改良検討を実施したショートスタック（セル 16 本組品））

の耐久評価結果を図Ⅲ-1.1-22に示す。H23(2011)年度仕様セルにおいては、1700 h程度まで

の劣化はほぼゼロに改善さており、インピーダンス測定の結果よりその要因として、活性化

過電圧の増大が抑制されていることを確認した。H24(2012)年度においては、金属部材のさら

なる Cr蒸発対策などを実施し、短時間ながら、良好な耐久性能を確認できている。今後、3000 

h程度以上の評価試験を継続し、目標である電位低下率 0.25 %/1000 h以下を実証する。 

図Ⅲ-1.1-20. 抵抗分離結果 

（H22(2010)年度実証機からセル抜き取り評価） 
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図Ⅲ-1.1-21. 耐久セルの不純物濃度測定結果 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図Ⅲ-1.1-22 改良品のショートスタック耐久結果 

 

（a）初期 （b）H21(2009)実証機 

3600 h運転後 

 

（c）H22(2010)実証機 

3800 h運転後 

 

（d）H23(2011)実証機 

4200 h運転後 
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起動停止時の信頼性の観点では、温度の昇降温、酸化還元時の材料の膨張収縮に伴う

微小な膜剥離は性能低下、セル破損は突然死の要因となることが懸念される。そこで、

セル構成材料の化学組成分布、残留応力分布について断面 Ex situ 観察を行った。その

結果、製造条件の違いによって上記に相違があることを見出し、現行セルの製造条件に

ついてその妥当性を判断することができた。今後応力分布シミュレーションも合わせセ

ル破損の限界運転条件を把握しモジュール運転条件やセル設計へ反映する予定である。 

次にアコースティックエミッション法（AE 法）を使用して、セルの初期還元時、及び、

再酸化時の AE 信号を測定した結果を図Ⅲ-1.1-23、Ⅲ-1.1-24 に示す。いずれにおいて

もセルの損傷や膜剥がれにつながるクラックの進展と理解できる AE 信号が検知される

ことは無く、セルの健全性を確認することができた。AE 法はセルの信頼性を評価する上

で極めて有効な評価技術であり、今回の研究開発において、その手法検討に着手できた

意義は非常に大きい。今後、技術レベルをさらに高度化させることにより、低コスト化、

高効率化などのセル設計変更時にその妥当性を判断するために活用する予定である。 

 

モジュールの起動停止試験結果を図Ⅲ-1.1-25 に示す。弊社のモジュールの停止条件

は、高温での発電状態から、電流、燃料、水、空気を一斉に停止するシャットダウン停

止を想定している。図Ⅲ-1.1-35 は「起動→運転→シャットダウン」のサイクルを繰り

返した際の発電性能の推移を評価した結果であるが、シャットダウン回数 150 回におい

て電圧の低下は見られず、目標である 120 回の起動停止にほぼ目処がついたと判断して 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図Ⅲ-1.1-23 セル初期還元時のアコースティ

ックエミッション信号 

図Ⅲ-1.1-24 セル再酸化模擬試験のアコー

スティックエミッション信号 

図Ⅲ-1.1-25 モジュールデノシャットダウン評価結果 
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いる。今後は起動停止試験を更に継続するとともに、試験終了後のセルについて分析を

行う予定である。 

表Ⅲ-1.1-20 に本研究開発における各研究機関との連携状況を示す。連携の結果、カソー

ドの活性化過電圧の増大が主たる抵抗増大成分であり、Cr析出がその要因であることを特定

することができた。これに対する対策の結果、劣化率は短時間ながら目標とする 0.25 %/1000 

h を実証し、耐久性を大幅に向上することに成功した。起動停止においても、シャットダウ

ンという過酷な条件下であるに関わらず、150 回まで劣化ゼロであることを確認し、目標を

達成した。セル構成材料の基礎物性の取得、これを用いたセルの応力解析結果を得ており、

信頼性を向上するべく、スタックデザインや運転方法へ展開した。H24 年度中に長時間運転

での実証、量産技術の確立を推進する。次年度以後の積み残し課題は、低コスト化、高効率

化、及び、この開発を短期間で実現するための耐久性の迅速評価技術の確立が必須であり、

これらを推進する予定である。 

 

表Ⅲ-1.1-20 各研究機関との連携状況 
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ⅳ． 高温円筒横縞形耐久性の評価 

➀ 高温円筒横縞形スタック仕様と試験装置 

高温円筒横縞形スタック仕様を表Ⅲ-1.1-21、断面構造を図Ⅲ-1.1-26に示す。セルスタッ

クは基体管にカルシウム安定化ジルコニア（CSZ）、電解質にイットリウム安定化ジルコニア

（YSZ）、空気極に(La,Sr,Ca)MnO3(LSCM)、インタコネクタに(Sr,La)TiO3(SLT)を適用した。空

気極中間層は Type1および 2で(La,Sr)MnO3(LSM)-YSZを使用した後、Type 3以後は耐久性向

上を目的に(Sm,Ce)O2(SDC)を適用した。Type 6の基本仕様は Type 5と同一であるが直列セル

数を 85とした。セルスタック寸法は全長 1500 mm×外径 28 mmである。 

セルスタックの試験装置を図Ⅲ-1.1-27に示す。(a)片端支持は評価温度がセルスタック全

体でほぼ均一となる試験に適用した。(b)両端支持はモジュールを模擬した構造であるが、モジ

ュール状態を反映した試験（温度分布）に適用した。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

表Ⅲ-1.1-21 高温円筒横縞形スタック仕様 

図Ⅲ-1.1-26 スタック断面構造 

セルスタック

燃料入口

空気出口空気入口

燃料出口

燃料注入管

電気炉

空気供給／

排出管
（セラミックス）

金属／セラミックス
間にシール材充填

セルスタック 

燃料入口 
空気出口 

空気入口 

電気炉 

磁性管： 
セラミックス 

燃料出口 

図Ⅲ-1.1-27セルスタック試験装置 

(a)片端支持式 

(b)両端支持式 
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➁ 耐久性試験結果 

これまでの知見からCr被毒対策として空気の供給／排出管を金属からセラミックス製チュー

ブに変更することが有効であることが明らかになっている。本研究では Type 6セルスタックにつ

いて Cr被毒対策を施した装置を用い、900 ℃均一試験と運転温度影響を評価するための温度

分布付き試験を行った。 

 

１）900 ℃均一試験 

セルスタックの 1000時間毎の劣化率を表Ⅲ-1.1-22に、性能推移を図Ⅲ-1.1-28に示す。 

4000時間経過時点では劣化は観察されなかったが、4000 h以後は若干の電圧低下を示すも

のの全体の劣化率は - 0.01 % / 1000 hで概ね安定であった。試験後セルスタックは微量成

分(産総研)、化学的変化(九大）、三相界面近傍観察(京大)を各機関と連携して実施した。 

 

    

 

２）運転温度の影響 

セルスタックの 1000時間毎の劣化率を表Ⅲ-1.1-23に、性能推移を図Ⅲ-1.1-29に示す。 

全体劣化率は－0.06 %(210.8 - 6939.5 h)であるが低温部の劣化が大きいことがわかった。

試験後セルスタックは微量成分(産総研)、化学的変化(九大）、三相界面近傍観察(京大)を各

機関と連携して実施した。 

表Ⅲ-1.1-22 900 ℃均一試験劣化率 

 
熱 サ イ ク

ル 

劣化率 (%/1000h)

No.1上流 No.43中流 No.82 No.83 No.84下流 平均電圧

12.2-1000.0h 0.51 -0.41 -0.88 -1.01 -0.94 -0.35

1000.0-2000.6h -0.07 -0.12 -0.27 -0.23 -0.15 -0.17

2000.6-3000.6h -0.16 -0.31 -0.27 -0.26 -0.27 -0.25

3950.3-4000.3h -0.16 -0.25 -0.36 -0.34 -0.38 -0.26

4000.3-5000.5h 0.19 0.10 0.21 0.17 0.13 0.14

5000.5-6000.4h 0.16 0.01 -0.01 -0.01 -0.05 0.04

6000.4-7000.4h 0.42 0.26 0.35 0.39 0.35 0.27

12.2-7000.4h 0.14 -0.06 -0.07 -0.09 -0.09 -0.04
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図Ⅲ-1.1-28 900 ℃均一試験性能推移 

温度：900℃  

燃 料 ： H2/N2=70/30%

（UF=60%) 酸化剤：空気

（UA=20%）  

電流密度：250mA/cm2 
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➂ 4万時間（電圧低下率 0.25 % / 1000 h）への見通し 

Type 3の 5000 h後の微構造観察結果（図Ⅲ-1.1-30）より運転温度が低いほど LSCM/SDC界

面に形成する緻密層が厚くなることが判り、電気化学解析の結果から低温部のカソード過電

圧が増加する傾向を示した。これらの結果から LSCM/SDC界面に生成する緻密層が耐久性に影 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

表Ⅲ-1.1-23 温度分布試験劣化率 

図Ⅲ-1.1-29 温度分布試験性能推移 

図Ⅲ-1.1-30  

LSCM/SDC 界面の微

構造観察結果 

図Ⅲ-1.1-31  運転時間と生成緻密層厚さ

（800 ℃） 

850℃ 
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950℃ 
S

D

C 

LS
CM 

劣化率 (%/1000h)

No.1
(燃料入口空気出口)
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No.25
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(930℃)
No.58

(900℃)
No.66

No.75
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210.8-1000.2h 0.13 -0.17 -0.12 -0.16 -0.09 -0.12 -1.39 -1.69 -0.43 -0.62 -0.28
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2000.2-3000.6h -0.05 -0.07 -0.05 -0.04 -0.07 -0.02 0.05 0.02 -0.78 -0.85 -0.09

3000.6-4000.4h -0.01 0.11 0.13 0.08 0.14 0.12 0.30 0.23 -0.18 -0.25 0.08

4050.4-5000.2h 0.13 0.06 0.05 0.04 0.10 -0.04 0.06 0.02 -0.08 0.01 0.06

5000.2-6000.7h 0.24 0.25 0.29 0.26 0.34 0.31 0.63 0.64 1.11 0.86 0.33

6000.7-6939.5h 0.03 0.00 0.01 -0.05 -0.03 -0.12 -0.12 -0.12 -0.06 0.19 -0.04
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響することが考えられた。そこで緻密層厚みを成長させたモデル材を作製評価した結果、運

転時間と生成緻密層厚さに良好な相関が見られ（図Ⅲ-1.1-31）、緻密層厚さとセル作動電位

に良好な相関を得た（図Ⅲ-1.1-32）。これら要素検討結果より温度、運転時間から緻密層厚

さを予測推定し、緻密層厚さと作動電位の関係から劣化速度式を算出して 1 万時間以上の耐

久性について外挿予測を行った。 

外挿計算時に用いたセル毎の温度分布傾向を図Ⅲ-1.1-33 に示す。劣化速度式を用いたセ

ル毎の性能予測結果および平均電圧の経時変化をそれぞれ図Ⅲ-1.1-34、図Ⅲ-1.1-35に示す。

実際の耐久性試験と同様、低温部セルの劣化傾向が示されたが、高温部セルの劣化はほとん

ど見られずセルスタック全体としての 4 万時間までの劣化率は 0.25 %/1000 h 以内となると

推定された。 
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図Ⅲ-1.1-33 計算に用いた温度分布 図Ⅲ-1.1-34 4 万時間までの耐久

性予測結果 

図Ⅲ-1.1-32 温度による生成緻密層厚さとセル作動電位の関係 
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➃ まとめ 

高温円筒横縞形セルスタックの劣化要因は空気極／中間層(SDC)界面に生成する緻密層で

あると考えられ、4万時間までの劣化率は 0.25 %/1000 h以内となると推定された。 

低温部の劣化を改善することで更なる耐久性向上が見込まれる。 

  

図Ⅲ-1.1-35 セルスタック全体における耐久性予測結果 

時間　ｈ 0 5000 10000 20000 40000
平均素子電圧　V 0.777 0.769 0.760 0.743 0.710

電流密度　mA/cm2 250 250 250 250 250
劣化率　%/1000h 0 0.22 0.22 0.22 0.22
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計算条件 

燃料：改質模擬ガス（UF=60%)、 

酸化剤：空気（UA=20%)、 

電流密度：250mA/cm2 
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（ｂ） 劣化機構の解明、加速試験方法の確立（後期）  

  後期における基盤側の役割は、各スタックの個別課題を直接行うことともに、劣化機構解

明に必要な課題も同時に行ってきた。以下では両者について成果を述べる。 

 ⅰ． 熱力学的解析による劣化機構の解明、加速試験方法の確立 

 平成 23年度～24年度においては、前期(平成 22年度)まで残された技術課題を抽出し、各

スタックメーカーの要望に応じた劣化要因分析・劣化機構解析を行った。表Ⅲ-1.1-24 に示

すように、4 つのスタック形に対して、不純物分析、被毒・劣化解析などを行い、セル・ス

タック開発にフィードバックし劣化率の改善に貢献した。 

➀ 筒状平板形スタックの高耐久化 

実証試験に供されたスタックの不純物分析を進めた。異なる 2 サイト(大阪と北海道)で約

6500時間運転したシステムからスタックを取り出し、電極及び界面活性部での不純物分析を

行った。空気極/中間層/電解質界面では、主成分として Sr の電解質中への拡散と絶縁性

SrZrO3の生成が課題であるが、本セルでは顕著な SrZrO3の生成は確認されなかった。Srの拡

散係数を導出するために種々の拡散対実験を行い、SrZrO3 生成挙動を整理するためにセリア

中の拡散挙動を考察した。また、注目不純物のなかで濃集傾向のあるものはみられなかった。

特に Cr被毒が懸念されるので、空気極・電解質界面を注意深く測定した結果、空気極中での

Cr 濃度レベルは 10 ppm 程度の濃度であり、Cr が多少揮発していても有効にトラップされ劣

化に影響を及ぼす界面近傍には達していないと考えられる。 

➁ 筒状横縞形スタックの高耐久化 

実証研究に供されたスタックの不純物分析などを進めた。空気極における Cr蓄積箇所とそ

の濃度を評価し、Cr被毒は生じていないと判断した。セル・スタックでは、下部の空気極の

変色部より、Cr、S などの不純物が数 100 ppm 以上観測された。これをうけてセル・スタッ

クの被毒対策が進み、耐久性が向上した。ZrO2 系電解質の相変態については、燃料極側で高

温ほど顕著にみられることを観測し、単セル試験の詳細な分析より相変態による伝導度劣化

への影響を系統的に評価し推算できるようにした。 

➂ 小型円筒形スタックの高耐久化 

本スタックは H23 年度から新規に参加したスタックであるため、長期運転後に如何なる不

純物元素がどこに蓄積し、劣化に影響を与えているかを検討した。検討試料として、実証研

究(FT)に供されたスタック試料を中心に、空気極・燃料極中の不純物濃度を評価した。観測

された不純物として、初期から空気極中の硫黄(S)濃度が数 10 ppm 以上と高く、運転後もそ

の濃度は大きく変わらず、更に三相界面に濃集する傾向が認められた。運転後に空気極/電解

質界面にクロム(Cr)が濃集していることも確認された。また、空気極表面および空気極/電解

質界面へのホウ素(B)の濃集が認められた。これらの不純物が空気極の過電圧を高くしかつ劣

化率を大きくしている原因と考えられた。不純物供給源として、Sは作成時の電気炉や原料、

および運転時には空気中の SOxや金属材料中の S 成分が考慮される。不純物 Cr の供給源は、

金属材料中の Cr成分と考えられた。不純物 Bの供給源は、ガスシール材中の B成分が想定さ

れた。本分析などの結果をうけて B については、H21(2009)年度にシール材の改良を行ない、

H22(2010)年度機でその濃度が低減されたことを確認した。さらに S成分の低減などの対策を

施した後では、耐久性が上昇したことを確認した。 

➃ 円筒横縞形スタックの高耐久化 

前期プロジェクトから詳細に調査している空気極の Cr 被毒現象に関して、SIMS による微

量濃度分析と劣化との相関について、検討した。LSM 系空気極と電解質界面に CeO2層を挟ん

だ改良セルでは、空気極中での Cr 濃度は数 ppm 以下にまで減少していることを確認したが、

挿入セリア層には 10 ppm 程度濃集していた。空気極/セリア系中間層界面での緻密化現象を

初めて検出し、この緻密化が空気極性能劣化の重要な要因であることを発見した。これを受

けて、寿命予測の基礎データを提供することができた。 

このように、実セル・スタックの反応界面での微量不純物分析、劣化メカニズム解析を通

じて、耐久性向上を図ることに貢献した。 
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表Ⅲ-1.1-24 産総研が後期（H23-H24）に取り組んだ内容と成果 

 

 

  

開発スタック これまでの耐久性

に貢献した成果

(~H22年度） 

残された技術課題 産総研が取り組

んだ課題 

後期での成果 

筒状平板形 ・蓄積不純物の種

類、濃度、蓄積部位

の特定 

・構成元素拡散と安

定性 

・電解質の相変態 

・外来気相不純物が

耐久性に及ぼす影

響 

・抵抗増加要因の存

在可能性確認（10

万時間耐久に向け

た） 

・実証機の不純物

分析 

・燃料極側での不

純物蓄積と劣化

分析 

・セリア中間層中

の Sr拡散 

・電解質相変態 

・実証機におい

て、S,Cr不純物が

数 10ppm以下で劣

化の影響小 

・燃料極/支持体

界面での Si,P 濃

集の劣化への影

響小 

筒状横縞形 ・蓄積不純物の種

類、濃度、蓄積部位

の特定 

・構成元素拡散と安

定性 

・電解質の相変態 

・Cr 被毒など、気

相不純物が耐久性

に及ぼす影響 

・分極抵抗増加要因

の存在可能性確認 

・実証機の不純物

分析 

・機能界面での不

純物増大、元素拡

散（Sr,Cr)と性能

低下の相関解明 

・YSZ相転移 

・実証機におい

て、Cr,Sなどの濃

集部と劣化を観

測した。 

・SrZrO3 の生成

量、YSZ 電解質相

変態量と劣化評

価 

小型円筒形  ・劣化メカニズム解

明および改良セル

の評価と寿命予測 

・シャットダウン時

の挙動分析 

・実証機における

不純物分析 

・機能界面での不

純物蓄積と性能

低下 

・実証機におい

て、B,Cr,Sなどの

濃集と劣化との

相関を解明 

円筒横縞形 ・蓄積不純物の種

類、濃度、蓄積部位

の特定 

・構成元素拡散と安

定性 

・電解質の相変態 

・改善セルでの効果

確認 

・特定陽イオンの経

時移動・構造変化が

抑えられたことの、

微視的観察 

・改善セルでの元

素拡散、不純物蓄

積解析と性能低

下の相関解明 

・実装セルスタッ

クでの Cr 堆積量

計測 

・改善セルでの空

気極/中間層/電

解質界面での元

素拡散、Cr不純物

濃度が数 ppmレベ

ルであることを

確認 
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ⅱ． 化学的解析による劣化機構の解明、加速試験方法の確立 

 平成 23年度～24年度においては、本事業に参画する各 SOFCスタック開発企業からの要望

に基づき、それぞれが抱える技術課題解決のための研究に重点を置いた。各企業と緊密な連

携を行い、企業実セルの 1000時間レベルの耐久性評価試験、緊急シャットダウン試験、耐久

試験後の高分解能電子顕微鏡観察（STEM-FIB）による化学劣化原因究明等により課題解決を

行った。また、企業セルの耐久性向上に資する基礎データ・比較検討データとして、数十～

1000時間レベルの長時間被毒耐久性、熱サイクル耐久性、緊急シャットダウン耐久性等に関

する劣化率データを多岐にわたる作動条件において系統的に取得するとともに、化学劣化メ

カニズム解明、データベース化を実施した。各企業との連携内容は以下のとおりである。 

➀ 筒状平板形スタックの高耐久化 

LSCF空気極／セリア系反応防止層／ジルコニア系電解質界面に生成するSrZrO3はセル内部

抵抗増加要因となり得るため、まずは長期運転後の状態を正確に把握することが課題になっ

ている。九大では STEM-電子線回折を用いて、界面に生成した微細な SrZrO3とその周辺の結

晶方位を観察することにより、SrZrO3 はセリアの界面構造に起因しながらセリア中に成長す

ることを明らかにした。今後さらに高分解能で、運転状態における元素の拡散、結晶構造の

変化、詳細な生成メカニズム・成長機構等を原子レベル・ナノレベルで正確に観察・解析す

ることにより、化学的解析から寿命予測と高耐久化に貢献できる可能性を確認した。また、

実セルの H2S被毒耐久試験を九大内で実施した。H2S被毒加速試験の目的で、改質模擬ガスに

比較的高濃度（5 ppm）の H2S を加えて 1000 時間のセル試験を実施し、九大のモデルボタン

セルでの結果との対応を確認し、H2S 濃度上昇による加速試験が可能であることを確認した。

さらに、地震などの緊急時を模擬した緊急シャットダウン試験（電気出力停止、燃料ガス停

止と同時に降温開始）を実施し、導電性支持基板等への影響を検討中である。 

➁ 筒状横縞形スタックの高耐久化 

実セルの H2S被毒耐久試験を九大内で実施した。H2S被毒加速試験の目的で、水素燃料に高

濃度（5 ppm）の H2S を加えて 1000 時間のセル試験を実施した。セル性能の顕著な低下は見

られず、被毒試験後の STEM-EDX観察においても、H2S被毒有無による化学組成変化や Ni粒径

変化も特に判別できず、H2S 5 ppmでは影響は小さいことを確認した。さらに、緊急シャット

ダウン試験を実施し、シャットダウン 100 サイクルでの性能低下は小さく実用的に問題ない

ことを確認した。 

➂小型円筒形スタックの高耐久化 

メーカー側で試作し発電試験を行ったサンプルを順次、九大内で STEM-EDX分析することに

より、電極微細構造、組成変化を明らかにし、耐久性向上のための改良指針の導出に貢献し

た。シャットダウン試験後セルの STEM-EDX分析では、131回後のアノードにおいても初期と

の差が見られないことを確認している。 

➃ 円筒横縞形スタックの高耐久化 

既に本事業における耐久性目標を達成したセルに対して、さらなる長寿命化のための対策

を明らかにすることを目的に、12,000 時間運転後のセルの STEM-EDX 分析を行った。運転中

に LSCM カソードとセリア系中間層との界面に生成する界面生成物の抑制が長期的に予想さ

れる課題であり、微細構造変化、元素組成変化の測定を通して、原因の明確化と対策を検討

している。 
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表Ⅲ-1.1-25 九大が後期(H23-H24)に取り組んだ内容と成果 

 

 

 

  

開発スタック 九大への依頼事項 取り組みと成果 

筒状平板形 ・反応防止層と電解質界面に生成

する SrZrO3の形状と抵抗(STEM) 

・実セル・実燃料での被毒劣化挙

動の確認 

 

・シャットダウン時の導電性支持

基板の酸化還元状態(STEM) 

・STEM-電子線回折により、SrZrO3とその周辺の結晶

方位を観察し、生成メカニズム解明の可能性、寿命

予測と高耐久化に貢献できる可能性を確認。 

・改質模擬ガス+5 ppm H2S でのセル測定(1000 h)に

より、被毒によるセル劣化率を定量。H2S濃度による

加速試験が可能であることを確認。 

・九大にて、単セルのシャットダウン試験を実施、

導電性支持基板への影響を検討中。 

筒状横縞形 ・微量不純物による劣化の定量評

価 

・燃料極の微構造変化解析（経時

変化） 

・燃料極、空気極の微構造変化解

析 （緊急シャットダウンに伴う

変化） 

・水素+5 ppm H2S でのセル測定(1000 h)により、被

毒によるセル劣化率を定量。 

・STEM-EDX により上記被毒試験後の燃料極に H2S 被

毒の影響が小さいことを確認。 

・緊急シャットダウン試験 100 サイクルを実施し、

劣化率が実用上問題ないことを確認。 

小型円筒形 ・微構造分析や化学分析による劣

化メカニズム解明(STEM) 

 ⇒連続耐久品（実証機）および

シャットダウン品の分析と課題

抽出 

 ⇒特に集電金属などによる被

毒劣化挙動の把握 

・発電試験後のサンプルを順次、STEM-EDX分析し、

電極微細構造、組成変化を明らかにし、改良指針（空

気極原料均一化、製造工程中の硫黄低減、クロム蒸

発抑制など）の導出に貢献。 

・シャットダウン試験後セルの STEM-EDX 分析によ

り、131 回後の燃料極においても初期との差が見ら

れないことを確認。 

円筒横縞形 ・STEM-EDX による「改善・経時

後」セルの観察、物質移動速度の

推定 

 

・耐久性目標を達成したセルに対して、さらなる長

寿命化を図るため、12,000 時間運転後のセルの

STEM-EDX 分析を実施。運転中に LSCM カソードとセ

リア系中間層との界面に生成する界面生成物の抑制

が長期的に予想される課題であり、微細構造変化、

元素組成変化の測定を通して、原因の明確化と対策

を検討中。 
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ⅲ． 機械的解析による劣化機構の解明、加速試験方法の確立 

① 後期での成果 

 SOFCの機械的損傷リスクの評価には，酸素不定比性に伴う格子膨張や，雰囲気による機械

的特性の変化など，SOFC 材料に特徴的な因子を考慮する必要がある。本プロジェクトでは，

当初よりこの点に着目し，物性データの蓄積，実験・解析手法の開発を行い，各種セルに共

通的な課題に対して適用してきた。プロジェクト後期には，これを継続・発展させるととも

に，得られた知見をもとに，各スタックメーカと共同で，それぞれのセルメーカが提示した

個別課題に取り組んだ。以下に主な成果について記述する。 

１）筒状平板形セル 

◎変形挙動の解析 

 筒状平板形セルは，その非対称形状のため運転の状況に応じて変形する。スタックではこ

の変形がうまく吸収されていることが，前期に実施した AE解析で明らかとなっているが，運

転シーケンスの最適化や材料の改良のためには，変形挙動を把握するツールが有用であるた

め，均質化法に基づく有限要素解析のコードを開発した。計算には，物理化学的挙動や高温

での弾性率の変化を考慮するため，本プロジェクトで測定した各種物性値を使用した。測定

値が得られていない部材については，類似材料の物性値等を参照して推定した。 

 当初行った弾性解析では，各部に大きな応力が発生した。実際のセルではクリープ等の非

弾性挙動が重要な役割を担っていることがわかった。非弾性変形を考慮した計算結果を実施

し，レーザー変位計による模擬セルのその場形状観察の結果と比較したところ，実験結果を

およそ再現することが確認できた。今後，気固相反応速度定数など，境界条件を与える変数

や，クリープなどの非弾性歪み速度の値を最適化することで，計算精度を向上させ，起動・

停止などのケーススタディに利用することが可能となった。 

◎アノード基板の酸化還元耐性 

 アノード支持セルの酸化還元耐性には，支持体の酸化還元時の形状変化が大きく影響する。

そこで，高温・制御雰囲気下で測定が可能な熱膨張率計，および制御雰囲気下で観察が可能

な走査型電子顕微鏡（E-SEM）を用いて，酸化還元時のマクロ・ミクロ挙動を観察した。その

結果，ガス雰囲気の変化に応じてニッケル粒子の酸化還元が生じるものの，凝集の進行度は

小さく，機械的信頼性に関して問題となる極端な粗粒化などの現象はみられないことがわか

った。実際に熱膨張率計で測定した等温酸化還元時の変化は，材料の熱膨張率と比較すると

無視できる程度であり，ミクロ構造の変化がマクロ構造に及ぼす影響が小さいことが明らか

となった。これにより，当該セルに用いられているアノード支持体は，高い酸化還元耐性を

有するものと評価した。 

２）筒状横縞形セル 

◎材料の高温機械的特性 

 筒状横縞形セルでは絶縁基板が用いられるが，その長時間使用後および酸化還元サイクル

後の機械的特性の変化の有無を，本プロジェクトで整備した SP（スモールパンチ）試験によ

って，高温・還元雰囲気下で評価した。 

 800 ˚C，加湿水素中での破壊強度は，作製後に空気中で測定した場合に比べて若干向上す

る傾向が見られた。この強度は 4000時間の長期試験後でもほぼ変化しなかった。さらに，酸

化還元サイクルを行った試料でも有意な強度低下は見られなかった。一方，高温での縦弾性

係数(ヤング率)は，最初の酸化還元サイクル後に低下し，その後は一定値を保った。この変

化は，基板とセルとの間での熱応力を軽減する方向であり，かつ破壊強度は変化しないこと

から，機械的信頼性の観点からは長期耐久性・酸化還元耐性の高い基板であると判断できる。 

◎電解質ピンホールの影響評価 

 多孔質基板上に電解質膜を形成するタイプのセルでは，製造工程で電解質に欠陥が生じる

ことがある。この欠陥の周囲での温度，応力状態を明らかにし，欠陥の許容サイズを得るこ

とを目的として，意図的に欠陥（ピンホール）を導入した模擬セルについて，発電試験中に

おけるその場ラマン分光測定を行った。セリアに起因するラマンピークに着目して，局所温
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度と酸素分圧の変化を推定した結果，特に空気極側に水素がリークする場合には，温度変化

が大きく，周囲の材料への影響も大きいことがわかった。得られた結果を基に，欠陥周りの

応力解析を行うことで，欠陥の許容サイズを見積もることが可能となった。 

３）小型円筒形セル 

◎基礎物性の取得 

 プロジェクト後半から研究対象に加わったセル形式であり，機械的信頼性評価のための情

報の取得，各部材の基礎物性値の整備，およびセルの挙動の確認から着手した。 

◎応力解析によるセル信頼性の考察 

 応力解析に先駆けて，起動停止を含むセル動作時の損傷発生の可能性について，AE法によ

る解析を行った。この結果，運転初期の燃料極の還元に伴う軽微な信号以外は有意な信号が

見られず，このセルが健全に動作していることが確認できた。 

 部材の基礎物性の取得と並行して，単純化した構造モデルと各種物性の推定値を用いた予

備的な応力計算を行った。このタイプのセルは，軸対称構造を持つため，マクロな変形は軸

方向・円周方向への膨張・収縮のみであり，これらを許容するスタック構造とすることで高

い機械的信頼性が期待される。ただし，アノードの一部とアノード側中間層にはセリア系材

料が用いられており，運転状況に応じて酸素不定比性とそれに伴う格子体積の変化が生じ，

これにより運転の各段階に応じてセル内に複雑な応力が生じること示す結果を得た。 

 一方，セリアを含む層については，レーザーラマン分光法を用いて，ラマンシフトおよび

ピーク強度を標準粉末試料と詳細に比較することにより，組成と酸素欠陥濃度とを分離測定

する手法を開発した。この測定結果と微細構造観察とを併せて評価し，プロセシングの異な

るロット間で組成と微細構造のばらつきがあることを確認した。さらに，これらの違いが機

械的な信頼性に有為な差を生じる可能性があることを，ナノインデンタを用いた破壊靭性値

の相対比較によって明らかにした。 

 

② 残された課題 

 SOFCの機械的挙動のシミュレーションには，酸素ポテンシャル分布の解析が不可欠である

が，この計算には界面輸送速度やクリープ挙動など，複雑な物理化学現象に影響される速度

論的パラメータが必要である。現状では，これらは一部の実験結果の他，文献や経験等によ

る推定値を用いているが，今後，計算精度を向上させ，また，低コスト化や高信頼性化に向

けてより幅広い材料系に効率よく適用するためには，これらの値の理論的考察が必要である。 

 また，現状では，異なる形状のスタックのシミュレーションを行うためには，その都度，

コードの書き換えが必要となっているが，今後，市販のパッケージに付加して使用できる形

に統合できれば，より幅広く SOFC開発に貢献するものとなろう。 
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表Ⅲ-1.1-26 機械的解析進捗と個別課題 
研究開発項

目 

中間評価までの進捗 後期の実施内容，成果 今後への課題 

セルの耐久

性評価 

 

・機械的損傷のセルスタック

の対称性による分類 

・セル／スタックの AE測定 

・共通性の高い課題の抽出． 

・円筒横縞セルのカソード界

面の機械的特性の測定 

・円形平板セルの応力解析と

損傷機構の解明  

・筒状平板セル 

 変形／応力の非弾性解析 

 アノード基板の酸化還元挙動 

・筒状平板横縞セル 

 長期使用／酸化還元後の絶縁

基板の高温機械的特性の評価 

・小型円筒セル 

 応力解析，ロットによる組成・

微構造と機械的特性の相関 

・シミュレーションに

用いるパラメータの精

密化 

（クリープ速度，界面

輸送速度） 

 

・シミュレーションコ

ードの一般化，市販コ

ードへの組み込み 

模擬セルに

よる検証 

 

・強拘束平板模擬セル 

 応力測定(ラマン分光) 

 苛酷試験（AE）． 

・弱拘束非対称模擬セル 

 その場形状測定 (レーザ

ー)． 

・ピンホール薄膜電解質 

 欠陥周辺部のラマン分光

法． 

・弱拘束非対称模擬セル 

 起動・停止動作での変形挙動の

観察 

・ピンホール薄膜電解質 

 欠陥周辺部の温度・酸素ポテン

シャル・応力の測定 

長期信頼性評価への模

擬セルの適用方法の検

討 

基礎データ

取得・整備 

 

・ (La,Sr)(Co,Fe)O3 ，

(La,Sr)(Ga,Mg,Co)O3 の酸素不

定比性，格子定数． 

・YSZ，ScSZ，CeO2-Gd2O3，

CeO2-Sm2O3 ，

(La,Sr)(Ga,Mg,Co)O3 の 共 振

法，スモールパンチ試験また

は 4 点曲げ試験の高温・制御

雰囲気下での弾性率と破壊強

度 

・Ni サーメットの延性化． 

・酸素不定比性，混合導電性，

高温機械特性を考慮した応力

計算コードを開発． 

・電極の微細構造の均質化法

に基づく応力解析開発． 

・第一原理計算による Ni-YSZ

界面エネルギーの計算  

・(La,Sr)(Co,Fe)O3の酸素拡散 

・(La,Sr)(Co,Fe)O3 の弾性率，強

弾性挙動 

・(La,Ca)CrO3, (La,Sr)MnO3 の弾

性率・ポアソン比 

・CeO2 系材料の弾性率・不定比

性のドーパント依存性 

・Ni-YSZ サーメットの組成／気

孔率による酸化還元耐性のマッ

プ作成 

・Ni-YSZ サーメットのクリープ

変形速度，繰り返し応力場でのク

リープ挙動 

・セリア系酸化物の破壊靭性値へ

の水蒸気の影響の MD による予

測 

・Ni-YSZ の凝集のシミュレーシ

ョン 

 

界面での輸送速度の定

式化 

=> セルのポテンシャ

ル分布／応力シミュレ

ーションの精度向上。 

 

高温機械的特性（弾性

率・クリープ等）と材

料組成／物理化学特性

の相関の解明 

=>より低コストで高い

機械的信頼性をもつ材

料の探索指針の提案へ 

 

第一原理計算を用いた

機械的特性の評価 

 

 

 

  



 

Ⅲ-1-41 

ⅳ． 三相界面についての劣化現象と微細構造変化の相関付け 

➀ 筒状平板形 

本プロジェクト前期に FIB–SEM を用いることで、希土類添加セリア中間層中に生成した

SrZrO3分布の可視化に成功した。この技術を基にして、セル内の SrZrO3量や分布と性能の相

関を調べることを目的とした。前期に取得した構造データを用いて、SrZrO3 が生成した中間

層内のオーム損を数値シミュレーションにより算出したが、電池性能への影響は非常に小さ

いことが示唆された。そこで、1000 ºCで処理した熱加速試料の評価を同様の手法を用いて実

施した。EPMAで評価した SrZrO3量と出力変化率の間に相関が見られたが、FIB–SEMで得た構

造情報を用いて計算したオーム損は非常に小さいことが明らかとなった。したがって、SrZrO3
（絶縁相）生成によるオーム抵抗増大だけでは、実験での性能劣化を説明できないことが示

された。以上より、CeO2-ZrO2固溶体形成によるイオン流束集中やカソード自体の形態変化が

その他の劣化要因として考えられる。 

➁ 筒状横縞形 

運転時間とアノード微構造変化の相関解明に取り組んだ。活性な三相界面長さは運転時間

の長期化や温度に応じて徐々に減少する傾向を示したが、電中研が開発した性能式により算

出されたアノード過電圧との間に強い相関は見られなかった。また、5000時間の長時間運転

に供しても電極／電解質界面からの距離に対する三相界面の分布に特異な変化は観察されな

かった。FIB–SEM により得られたアノードの 3 次元構造情報を直接用いて、微構造パラメー

タの算出および数値シミュレーションによる性能予測（20%加湿水素下）を実施した。計算結

果にはネルンストロスが含まれているため、過電圧の絶対値の対応は取れなかったが、三相

界面長さの減少に応じた序列を示した。 

➂ 小型円筒型 

集電体中の Ag成分がカソード／電解質界面に移動する現象が観察されたことから、その分

布を 3次元解析するとともに、数値シミュレーションによる性能への影響評価を行った。6700

時間運転後の試料において、界面近傍の気孔を埋めるように Agが集積している様子が観察さ

れた。再構築した 3次元構造を用い、Agを完全な電子導電体と仮定した格子ボルツマン法に

よる過電圧予測シミュレーションを実施したが、実験結果の傾向を予測するには至らなかっ

た。Ag内の酸素原子の拡散や Ag/LSCF界面反応等の効果が考慮されていないことが原因では

ないかと考えられる。また、カソード／電解質界面において閉気孔が確認されたが、電解質

表面のラフネス変化が小さく孤立領域は狭いことが示された。 

アノードの解析では、初期セル、6700時間運転セル、およびシャットダウン操作を 131回

繰り返したセルの微構造を比較した。初期セルと比較すると、他の 2 種類の試料では三相界

面長さが減少していたが、その程度は小さいことが示された。また、電極／電解質界面から

電極膜厚方向に対して各相の分布を解析したが、構成成分の偏在は無く一様な分布を示した。 

➃ 円筒横縞形以前の仕様のセルでは、LSCM/YSZ 界面における閉気孔の生成や電解質ラフネ

スの増大が観察されており劣化要因とされていたが、セリア中間層の導入により安定性が改

善されている。そこで、セリア中間層導入による界面の安定性を評価することを目的として、

閉気孔分布やラフネス変化を FIB–SEMにより解析する。初期セルと 12000時間運転セル（900ºC）

をプロジェクト終了時までに比較する予定である。 

➄ 基礎研究 

 様々な運転条件下における電気化学的な劣化挙動データ、およびそれに付随する電極微構

造変化の収集、局所構造の解析を継続して実施している。実機セルとの対応では、Redox 処

理のアノードへの影響やカソード／セリア系電解質の界面安定性の解析に取り組んだ。また、

3 次元構造情報を基にした数値シミュレーションでは、両電極の過電圧予測が可能なプログ

ラムを開発し、実機データの性能予測に適用した。 

  

 

ⅴ． 耐久性評価手法の確立 
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 平成 23年度～平成 24年度の後期においては，本事業に参画する各 SOFCスタック開発事業

者からの要望に基づき個別課題の解決に取り組み，表Ⅲ-1.1-27 に示すように長期耐久性試

験と改良効果の検証や性能(寿命)評価式/耐久性評価手法の開発等を行い，セル・スタック開

発にフィードバックし劣化率の改善に貢献した．各企業との連携内容と主な成果は以下の通

りである。 

 

➀ 筒状平板形 

中温筒状平板形スタックでは，2008（H20）年モデルを用いて運転温度 750 ℃で 1 万時間

以上に延長して長期耐久性評価を実施しており，これまでに 1.4 万時間の耐久性試験を実施

中である。本セルにおける電圧低下は，内部抵抗の上昇が主要因であったが，1.1 万時間以

降に燃料極や空気極の過電圧上昇が見られ始めている。また，発電初期から 1.4 時間までの

電圧低下率は 0.26 %/1,000 hとなり，目標劣化率(0.25 %/1,000 h)をほぼ満足し，十分な耐

久性を示すことを明らかにした。 

750 ℃，800 ℃における 8000時間までの内部抵抗，燃料極，および空気極の反応抵抗の経

時変化から現象学的に温度や時間の因子を入れて整理した。その結果，内部抵抗の増加は運

転時間の 0.5 乗から 1.0 乗の範囲で整理でき，燃料極や空気極の反応抵抗増加は時間の 1.0

乗で近似可能と考えられた。そこで，各抵抗成分の時間依存と運転温度を因子とした寿命評

価式を導出した結果，本式を適用することで 1.4 万時間程度までの挙動をよく模擬できるこ

とが分かった。 

 

➁ 筒状横縞形 

中温筒状横縞形スタックでは，1 万時間と 0.8 万時間までの長期耐久性評価を実施してい

る。1 万時間試験では発電初期から 2,000 時間において，試験装置や評価手順等に起因した

と考えられる異常な電圧低下現象が見られたため追試験を実施した。追試験においても発電

初期∼2,000時間において電圧低下が見られているが，その主要因は内部抵抗の増加であるこ

とや，2,000 時間以降においても，劣化の主要因は内部抵抗の増加であることを明らかにし

た。  

 

➂ 小型円筒形 

プロジェクト後期では，新たに小型円筒形を対象として，性能決定要因分析の基本式とな

る性能表示式を導出した。性能表示式の導出にあたっては，これまで他の形式で開発してき

た導出手順を適用した。具体的には燃料極ガス組成や空気極ガス組成，運転温度を因子とし

て開路電圧，出力電圧，内部抵抗をそれぞれ実測し，各条件における性能表示式の予測電圧

が最も精度よく出力電圧を表すことができる燃料極(Ra),空気極(Rc)の反応抵抗式のガス分圧

依存性として，Ra∝P(H2)
-0.5，Rc∝P(O2)

0をそれぞれ導出した。この性能表示式を TOTO が実

施した運転履歴等が異なる複数台の FT機(2010(H22)年度仕様)の解析に適用した。その結果，

いずれの FT 機においてもカソード過電圧の増加が電圧低下の主要因であると推定される結

果を得た。 

また，本スタックでは，OCV 条件下での測定において，ネルンスト電位と測定電位との差

が認められ，ランタンガレート系電解質中の酸素透過による影響が示唆される結果を得た。

前期参画スタックである円筒平板形がコバルト添加ランタンガレート電解質を用いていたが，

OCV 条件下での測定電位の挙動はやや異なっており，円筒平板形では OCV 電位の高い領域で

のみネルンスト電位との差異が見られたのに対し，小型円筒形ではより広い電位範囲で差異

が観測された。本現象については，横川 PL，スタックメーカーならびに東北大学と連携を取

りながら現象理解を行っている。 

今後プロジェクト終了までに，発電モジュールを用いて一定条件における長期耐久性評価

を行ない，抵抗成分を分離して抵抗成分毎の電圧低下率の定量的評価を行う。 

 

➃ 円筒横縞形 
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クロム被毒対策のひとつとして空気極中間層に(CeSm)O2を用いたセル・スタックを用いて，

クロム発生源の有無の違いによる耐久性評価試験(改良効果の検証)を実施した。 Type Ⅲ 

(7号機,クロム発生源無し)では，出力電圧はほぼ一定か上昇傾向を示し 1万時間程度まで安

定に推移しているのに対し，クロム存在下の条件で実施した Type V (8 号機)では，徐々に

出力電圧が低下することが分かった。しかし，その劣化率は 1.1 万時間までの範囲において

0.17 % / 1,000 hと非常に小さいことも明らかにした。各仕様(Type I ∼ Type V) の空気極

過電圧の経時変化のみを抽出して比較したところマンガナイト系空気極中間層(Type I)とセ

リア系中間層(Type V)を比較した場合には，空気極過電圧の増加速度はクロム存在下におい

て 5 mV / 1,000 h から 1 mV / 1,000 h へと大幅に改善されていること，セリア系中間層を

用いてクロム有無の違い(Type Ⅲ, Type V)を比較した場合においても，その差異は 1mV / 

1,000 h(空気極の劣化率：0.09 % / 1,000 h)と極微量であることから，セリア系中間層を用

いることで，クロム存在下においても目標劣化率(0.25 % / 1,000 h)を満足し，クロム被毒

に対し十分な耐久性を示すことを明らかにした。 

 

 以上，本プロジェクトにおいて開発した耐久性評価手法を用いた各社 SOFCに適用した結果

を表Ⅲ-1.1-28に示す(平成 24年 6月現在)。 本耐久性評価手法では，仕様の異なる各社 SOFC

を統一的手法で評価することが可能であり，劣化要因を内部抵抗，燃料極，空気極に分類し

劣化部位(改善対象部位)がどこか，またどの程度であるかを定量的に明らかにすることがで

きるため，セル・スタック開発にフィードバックすることが可能であり，劣化率の改善に貢

献できた。 

 

表Ⅲ-1.1-27 電中研が後期(H23-H24)に取り組んだ内容と成果 

開発スタ

ック 
電中研への依頼事項 取り組みと成果 

筒 状 平

板形 

・７セルスタックを用いた 20,000 時間程度の

長期耐久性試験と寿命評価式の提案 

・2万時間に向けた耐久性試験を継続実施

中． 

・性能表示式に温度，時間の因子を入れ

て整理し，現象学的な寿命予測式を提案

した 

筒 状 横

縞形 

・ショートバンドルを用いた 10,000 時間程度

の長期耐久性試験による電圧劣化要因の定量

的分析 

・1万時間の長期耐久性試験を 2ケース実

施中． 

・抵抗成分の時間増加が劣化の主要因で

あることを明らかにした． 

小 型 円

筒形 

・実証機における電圧降下各寄与への分離・改

良セル評価 

・ショートスタックを用いた長期耐久性試験 

・実証機ﾃﾞｰﾀから劣化主要因が空気極過

電圧の増加であることを明らかにした． 

・OCV状態での電圧挙動は他のスタックと

は異なる様相を示すことを指摘． 

・ショートスタックを用いた長期耐久性

試験により抵抗成分毎の電圧低下率を定

量的に導出予定 

円 筒 横

縞形 

・劣化要因改善対策を施した長期耐久試験 

・Cr被毒環境下での長期試験 

・劣化要因対策の効果を検証 

・セリア空気極中間層を適用したスタッ

ク試験を実施中． 

・クロム存在下の試験においても劣化率

が非常に小さく、十分な耐久性を示すこ

とを明らかにした． 

・耐久性試験と性能解析を通じて対策効

果の検証を行い，①空気極の微構造改善

により過電圧が小さくなったこと，②セ

リア系中間層に変更したことでクロム被

毒抑制効果が認められたことを検証し

た． 
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表Ⅲ-1.1-28  各スタックの部位別電圧低下率の比較 

 

  

2012年6月時点

空気極 燃料極 抵抗分 全体

TypeIII(-) 900 0-9kh -0.02 -0.03 -0.04 -0.09

TypeV(Cr) 900 0-10kh 0.09 -0.01 0.09 0.17

TypeVI(-) 900 0-3kh 0.01 -0.03 -0.02 -0.03

中央筒状平板形
京セラ

2008ﾓﾃﾞﾙ 750 0-14kh 0.09 0.05 0.12 0.26
・耐久試験
850℃で、劣化が加速

2010ﾓﾃﾞﾙ 775 1-7.4kh -0.04 -0.12 0.40 0.24
※初期異常劣化
のため1kh評価

2010ﾓﾃﾞﾙ 775 0-6kh 0.14 0.12 0.37 0.63

初期劣化が
やや大きい
社内ﾃﾞｰﾀでは40kh耐久
が見込まれる

小型円筒形
TOTO

実証機
2012ﾓﾃﾞﾙ

630-700
630

～5.4kh ◎
- 12年8月試験開始

中温筒状横縞形
東京ガス

高温円筒横縞形
三菱重工業

・空気極改善
により空気極
過電圧の低減、
劣化率の低減
を達成

耐久試験電圧低下率セル名称
メーカー

セル仕様
温度
℃

発電時間 備考
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ⅵ． 石炭ガス化ガス中の微量成分の影響に関する調査研究 

石炭ガス化ガスに存在し得る微量成分の種類、濃度および形態などについては、使用する

石炭、ガス化プロセス、ガス精製プロセス（形式や性能）およびプロセス構成（CO2吸収プロ

セスの有無など）に左右され、それらを包括的に取り上げてその挙動を一般化することは難

しい。後期では、気相成分として H2S、COS、HCl、HF、NH3、微量重金属蒸気として Se、As、P

に着目することとし、これらの挙動に関して、熱力学平衡論的な挙動解析と実験的挙動観察

を展開した。 

➀ 熱力学平衡論にもとづく微量重金属蒸気と燃料極材料間の解析 

 石炭ガス化ガス（CO:H2:CO2:N2:H2O = 41.7：16.7：3.3：21.7：16.7[vol %]）の中に AsH3、

H2Se、PH3が 10 ppm混在した場合の、微量重金属蒸気と Ni-YSZの反応挙動を明らかにするた

めに、種々の温度および燃料利用率の下での反応生成物の形態および平衡組成に関する予測

計算を行った。また、本平衡計算結果を円筒直列連結形セル（円筒横縞形セル）内で生成す

る化合物とその分布の予測についても検討を行った。この結果、700～900 ℃の範囲で As と

Pが Niと反応して二次的な固相生成物（NiAs(s)、Ni5P2(s)）を形成し、この傾向は低温で顕

著であることが判明した。このことから円筒形セル入口に低温部分が生じると、微量重金属

蒸気の化学的劣化が助長されることが考えられる。一方、Se は H2Se(g)で安定であり、Ni と

の直接的な反応は起きないという結果が得られた。本モデルを実スタック内の挙動に適応す

るためには、セル内の流動挙動および Niと微量成分間の反応に関する反応速度論的情報が不

足している。この点に関する実験的情報収集が今後の基礎研究における課題と考える。 

➁ 気相不純物による化学的劣化に関する実験的挙動観察 

 超低濃度（1 ppm 以下）で石炭ガス化ガス中に混在し得る気相成分（H2S、COS、HF、HCl、

NH3）による出力低下現象の可逆性の有無を確認するために数百～千時間の曝露時間範囲で発

電試験を進めている。燃料ガスとして石炭ガス化模擬ガス（燃料ガス直接利用型）と加湿水

素ガス（CCS プロセス複合化による炭酸ガス回収後ガス利用型）を用い、これらのガスで発

電中に 0.5 ppm および 2 ppm の H2S をドープさせた際の燃料極－参照極間の電圧変化を測定

した。プロジェクト前半では H2S ドープ試験（2 ppm、50 時間）を実施し、回復型（可逆型）

の影響があることを報告したが、曝露時間を延長したところ、燃料ガス種に係わらず不可逆

的な出力低下が起きており、その出力低下率は CO分圧が高い石炭ガス化ガス模擬ガスの方が

大きいことが判明した。前期「熱力学的解析による劣化機構の解明、加速試験方法の確立」

課題での検討結果では、燃料極における H2S と Niの化学反応（Ni-S の共融や Niへの Sの固

溶など）に関し、三相界面近傍の局所熱力学平衡論的比較から、水素燃料使用時と炭素系燃

料（非平衡な炭化水素燃料を含む）使用時では、後者の場合において S の活性が高くなり、

Ni-S共融体の生成などが進行しやすくなることを指摘しているので、これとの整合性を検証

する予定である。現在、硫黄系化合物のドープ試験が終了し、塩化水素などのハロゲン系化

合物の影響に関する調査に移行し、本プロジェクト内で終える予定である。長時間の曝露試

験については、特に余震に伴う試験の中断が影響し、当初計画からは遅れているが、引き続

き、残りの不純物の影響調査を進め、それらの影響の不可逆性の有無を確認する予定である。

また、微量重金属のドープ試験に関してはそれらの水素化物を超低濃度かつ定常的に発生さ

せる方法の確立が必要であり、これについても現在準備を進めており、本プロジェクト内で

一応の結論を得る予定である。 
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（４） 総括とまとめ 

プロジェクト開始当初あまり定かでなかった産官学間の連携をよりスムーズにするために、

PLと産総研が中心となってスタック側で問題視している劣化部位を、各基盤研究機関側の解析

手段との関連で整理し、共通課題として取り組むべき課題を明確にした。各スタックと基盤側

との連携は個別毎の対応と成らざるを得ないが、全体としてまとまる方向を常に意識して総合

調整した。このようにしてまとめた劣化機構解明と加速試験法への流れの全体像を以下に示す。 

 

        

図Ⅲ-1.1-36 劣化機構解明進捗状況のまとめ 

[後期の進捗とりまとめ] 

中間評価意見並びに体制の変更に伴い全体的な劣化機構解明のとりまとめを次のように行

うように変更した。 

 

 

図Ⅲ-1.1-37 劣化機構解明進捗状況のまとめ 
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各スタックの寿命予測は、空気極、燃料極、抵抗成分に分離した各項目を適切なパラメータ

で表し、その時間変化から寿命を予測した。 

 他方で、各スタック毎に明らかになっている主要な劣化部位の中で、加速劣化試験が適用

できるところにおいては、温度を上げるなどの熱加速などの考えを取り入れて、加速を行い、

性能と加速効果との相関を明らかにした。また、基盤側は加速試験に供された試料を詳細に物

理化学的に検討することによって、当該加速劣化法の適否を示した。 

 

ａ． 製造過程と劣化部位の相関 

スタック耐久性評価結果と劣化機構解明結果を統一的に把握するための重要なステップと

して、製造工程と劣化との相関を検討したところ、興味深い相関が認められた。 

スタックの製造から運転にいたるプロセスは次のようにいくつかの工程に分けられる。 

① 電解質の緻密化過程。この工程で、支持体も同時に焼結過程を経る。電解質支持以

外では、どちらかの電極が同時に成膜される。（電解質・電極界面 I） 

② 残る電極膜の製造 

③ セルの積層 

④ 酸化ニッケルの還元 

⑤ 運転の開始。長期間耐久時の不純物 

⑥ 起動停止（サーマルサイクル）の影響 

いずれも電解質部分を緻密化するプロセスに続く電極層の焼き付け工程と深く関連してい

ることを見いだした。 

 

表Ⅲ-1.1-29 製造工程と劣化部位の相関 

 
製造手順 

空気

極 

電解

質 

燃料

極 
IC 

接

続 
その他 

中温筒

状平板

形 

燃料極支持型 

電解質、IC 

空気極 

◎ 

拡散    
○ 

金属の空気中での使用 

シール材使用（低温部位） 

中温筒

状横縞

形 

支持体使用、燃

料 極 、 電 解

質;IC;空気極 

◎ 

拡散    

シール材低温部位で使用 

リークの克服 

高温円

筒縦縞

形 

空気極支持型電

解質、IC 

燃料極 
 

●燃

料極

側 

● △ 
シールレス；燃料極側で不純

物濃度大、Cr被毒なし 

中温円

形平板

形 

電解質支持 

燃料極；空気極 

金属 IC 

反応 ○ ● ○ 
シールレス；金属 IC；燃料、

空気中での不純物多い 

高温円

筒横縞

形 

支持体使用 

燃料極 

電解質、IC 

空気極 

◎ 

拡散 

Cr 
  

△ 
Cr被毒検出 

リークの改善 

                 電解質と同時に成膜される部位 

●:解決に取り組んでいる課題；◎解決策が見えてきた課題;  

○:解決が必要な課題;△:注視している課題 

 

ｂ． 局所平衡近似の適用と一般化された劣化モデルの構築 

電極の劣化を取り扱う際に、水崎らが提唱し、横川らが空気極と電解質の化学的安定性解析

に用いてきた局所平衡近似を全面的に取り上げた。電極物質に関連した成分と気相種との反応
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による化合物生成、吸着などによる拡散の促進、電気化学的活性点の直撃のほか、酸化・還元

に伴う体積変化に起因する機械的不安定性も同じ近似で取り扱えるため、三相界面近傍の現象

からより高次な現象まで取り扱える。また、近年米国 DOE SECA (Solid State Energy Conversion 

Alliance)プログラムの中で精力的に行われている石炭ガス化ガス中の不純物の影響も、この

モデルを用いれば、石炭ガス固有の問題がより一般化されたモデルの中で他の現象と同じ手法

で取り扱えるようになった。 

 これら二つの視点は,いずれも本プロジェクトの中で、対象としている組成変動、微構造変

化、変形にともなう応力発生などの理解とモデル化を一体的に推進するのに非常に役立ってお

り今後も更に充実すべきものと判断する。 

 

ｃ．後期成果のまとめ 

後期参画した小型円筒形は、アノード支持形であるため、後期ではアノード支持 2スタック、

支持体支持 2スタックとなった。前期で明らかにした製造手順との相関からは空気極が課題と

なる部位になるため助言推進委員会での指摘もあり、空気極を集学的に検討することにした。

ただし、電解質・燃料極についてもそれぞれ劣化要因の分析を行った。 

 YSZ 系電解質では、立方晶から正方晶への相変態によって伝導度が低下することが良く知ら

れているが、工学的にはどの程度の低下がどの程度の時間スケールで起こるかが重要である。

本プロジェクトでは、アノード支持の電解質において固溶するニッケルがこの相転移を促進す

ること、この促進機構には NiO の Ni への還元が関与しているために、電解質内の酸素ポテン

シャル分布が重要であることを明らかにした。 

 4スタックの空気極の性能・劣化を比較することにより、製造手順の他に、運転条件（温度、

過電圧なぢ）の影響が強くでていることが明らかになった。低温ほど性能低下が著しい場合が

認められ、不純物の影響があると判断された。SIMS によって計測された濃度から、いずれも

100 - 1000 ppm 以下の濃度領域でも、電極性能に影響を及ぼしていることが明らかになった。

また、空気極と電解質との間に挿入するセリア中間層中の SrZrO3生成挙動は、想定された機構

よりもさらに複雑であることが判明した。いずれも、加速劣化法が適用され、劣化機構として

想定されている要因が明らかにされ、加速劣化法の有効性はみとめられた。他方、詳細に加速

された試料を分析すると背景に複雑な物理化学現象があるのが確認され、更なる検討が必要と

判断された。 

以上のように、劣化を支配する環境的要因として、材料内部での酸素ポテンシャル分布、運

転温度域での特定の元素の拡散、100 - 1000 ppm 程度以下に濃集する不純物などが挙げられ、

今後も詳細に検討することで、更なる劣化の改善が期待される。 

前期を含めたまとめを行うと、製造手順はどの部位に劣化が現れやすいかを知るには重要で

あることは後期でも確認できたが、更に燃料電池スタックの運転条件が深く劣化に関与してい

ることが明らかになった。特にスタック内の酸素ポテンシャル分布が運転時ばかりでなく起動

停止時においても重要な考察対象であることがわかった。また、運転温度に加え、電極の過電

圧、電流密度の効果も再認識され、前期より取り組んでいる局所平衡近似が定常状態の解析ば

かりでなく、起動停止時のような動的なプロセスについても極めて有効であることが認められ、

今後の取り扱いに関して大きな示唆をえることができた。更にこのような運転条件が重要にな

るということは、単独部位の劣化に加え、セル集合体として取り扱う必要のある劣化が明確に

見え始めたことを意味している。このような事態に対処すべく、高度なシミュレーション技術

の確立が焦点になるとの認識をもつにいたった。 

最終目標に対しては、円筒横縞形や筒状平板形のように劣化機構の解明と改善が進み、高耐

久性・高信頼性を達成するスタックが現れ、他のスタックも最終目標についてはほぼ達成可能

と判断された。いくつかの劣化要因については、加速劣化試験が検討されたが、その有効性が

認められたものの、劣化機構解明と連動して行うことの重要性が再確認された。これらの成果

から、本プロジェクトにおける産官学連携が適確であり、適切にスタック側の改良へと結びつ

いていることが認められる。 
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（５） 成果の意義 

ａ． 集学的取り組みにおける方法論の確立 

（ａ） 電解質・電極微構造の検討 

前プロジェクト「信頼性向上に関する研究開発」では SIMSを用いた不純物濃度の測定が成

功裏に行われた他、異種界面近傍での化合物生成・相互固溶の観測に威力を発揮した。三相

界面近傍での不純物濃集の測定を試み、良い結果を得たので、本プロジェクトでは三相界面

に濃集する不純物の測定に焦点を当てた。三相界面領域では、FIB-SEM による三次元微構造

の再構築が予想以上に威力を発揮し、従来は全く手がつけられなかった現象を詳細に検討す

ることが出来るようになった。特にナノサイズのポアが生成するような領域で、そのポアが

閉じているか開いているかなどの電気化学的に重要な情報が FIB-SEM 解析で得られた三次元

像より導出できた。同じ領域で STEMを用いた解析でどのような元素が拡散していく過程でど

のような化合物を生成しているかが分かるようになった。またマイクロインデンテーション

を適用することによりナノ領域での機械的性質を調べることができるので、ナノサイズポア

形成の影響を調べることができた。このよう種々の測定手段を駆使することにより、より的

確により総合的に劣化現象を把握することが出来るようになった。 

 シミュレーション技術も重要な役割を担っている。「熱力学的解析」で蓄積している拡散デ

ータを用いて、長期的な構造変化を予想することができる。また、あまりデータの蓄積のな

い表面エネルギー・界面エネルギーの理論的な導出によって、より実機セルの挙動を理解出

来るようになると期待される。 

（ｂ） 機械的安定性に対する方法論の確立 

 機械的な安定性がどのように運転中あるいは起動停止時に変化するかは、熱膨張に起因す

る体積変化とともに酸化・還元に起因する体積変化をも考慮する必要がある。また、電極等

の微細構造は応力分布の形成に重要な因子となるため、基礎物性データの集積とともに、

FIB-SEM で得られた電極微構造データも必要となってくる。また、長期耐久後の信頼性の評

価のためには，運転中に局所組成が変動する効果を取り入れる手法が有効であり，これには

拡散データと反応性の情報とを用いることができる。このような基礎データと電極材料・電

解質材料・インターコネクト材料の欠陥の科学による理解を元にしたシミュレーションによ

って機械的安定性をより総合的に集学的に行うことができるようになった。 

（ｃ）方法論の確立（後期追記） 

 製造後あるいは長期耐久後の試料のキャラクタリゼーションについてのラマン分光による

進展が電解質およびセリア中間層に対して認められる。ジルコニア系電解質の立方晶と正方

晶の違いを電解質の各部位で測定することに成功し、その場所における酸素ポテンシャル・

温度より相変態現象を総合的に取り扱う基盤を提供できた。また、セリア系中間層ではラマ

ン分光のピーク値と半値幅を考慮することによりセリア中のドーパントの挙動、酸素空孔の

挙動に関する情報を入手することができるようになり、応力解析の重要な進展が認められる

ようになった。また、界面生成物のキャラクタリゼーションでは、STEM電子線回折による方

位の観察が、SrZrO3生成機構解明に大きく寄与した。 

 シミュレーション技術として、再構築された 3D微構造データを用いて、セル性能を決める

要因である抵抗成分あるいは過電圧を計算で求め、実測値と比較し、シミュレーションの妥

当性を検討する段階に達した。 

 

ｂ. 実証研究との連携 

（ａ）劣化解析結果の取り込み  

前プロジェクトからの経緯から言えば、「信頼性向上に関する研究開発」において実証研究

に供されている筒状平板形の劣化挙動の解析が行われ、空気極中間層および接続金属関連の

改善の必要性が認識された。その最初の改良機が,平成 19 年度実証機に対応する。劣化率が

未だ 1.5 %/ 1000 h 程度であった。その後も前プロジェクト並びに本プロジェクトの成果を

取り入れて、改良が施され、実証機レベルでの耐久性の改善とともに性能の向上が図られた。 
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（ｂ）実証研究試料の分析 

 

実証研究に供された機器は耐久性・信頼性の観点からみると貴重な資料を提供している。 

筒状平板形では、前プロジェクトおよび本プロジェクトでは水素を燃料としスタックを対象

としているので、実証研究試料の分析によって、都市ガスの燃料処理系も含めたシステム由

来の特徴を摑むことが出来る。最も顕著な特徴は空気極におけるクロム蓄積量が増えている

ことにある。クロム源としては、システムの用いている金属材料の酸化物スケールの他に、

酸化物インターコネクト中のクロムがシリカと反応して揮発した可能性も指摘できる。酸化

物イオンターコネクト上のシリコンの堆積量は他の測定値よりも大きかったため、後者が汚

染源である可能性が高い。但し、空気極としては中温形活性空気極を用いているため、トラ

ップ率が高く空気極の性能劣化としては現出していない模様である。 

 円筒縦縞形の実証研究においては、たまたま脱硫機のトラブルが発生し、硫黄が混入した

燃料が改質器に入り、改質触媒がダメージをうけた結果、通常とは異なる低改質率の燃料組

成でセルの中に入った。燃料導入部においては燃料が剥離していたが、未だ剥離していない

燃料極・電解質部分を SIMSで解析し図Ⅲ-1.1-39のような結果を得た。硫黄濃度は通常であ

れば 1 ppm 程度あるが、燃料極全体に 100 ppm まで均一に分布していた。燃料極・電解質界

面で硫黄濃度が低いのは、性能低下のために酸化物イオンと吸着硫黄が反応し、二酸化硫黄

として揮発したためと思われる。硫黄濃度が減少している領域で、シリコンとリンの濃集が

認められた。両元素とも燃料極全体に数倍から 10倍程度通常の濃度よりも高くなっているの

に加え、界面領域で更にその濃度の一桁以上濃集している。選択的に界面に濃集するととも

に、硫黄のような揮発機構があまり作用していないことが推測される。いずれも、改質率が

   
 

図Ⅲ-1.1-38 実証機セル空気極における不純物量と従来測定結果（スタック対象）

との比較 
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図Ⅲ-1.1-39 円筒縦縞形実証研究中の脱硫機トラブルに起因する不純物の解析 
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低いために、高濃度の水蒸気あるいは還元性の強い炭化水素成分によって発生源における気

相濃度が上昇したためにセル内まで運ばれる量が増えたためと思われる。 

（ｃ）実証研究試料の分析（後期分） 

i．筒状平板形 

 平成 20(2008)年度に設置した 36機のうちのサイト 25機（大阪、6147 h）、サイト 28機（北

海道、6259 h）の微量不純物の測定を終え、サイト 20機についても測定を行っている。特に

注目したのは、空気極のクロム堆積量でサイト 25,28ともに 10 ppm前後であり、クロムによ

る性能低下はないと結論づけられた。燃料極では、北海道サイトが燃料由来の異なるものを

用いていたので、どのような不純物が堆積するか、注意深く SIMSで観察したが、硫黄濃度が

100 ppm 程度で、前期に危険領域として定義した 100 ppm に達していることが明らかになっ

たので、今後注視することとした。特に電中研で行っている 1 万時間以上の耐久性試験で空

気極、燃料極の過電圧が上昇し始めているのが観測されているので、このスタックの試験後

解体調査を慎重に行う必要がある。また、燃料極と燃料極支持体の境界領域でリンとシリコ

ンが濃集しているのが観測されたが、他の例でも類似現象が観測されたので北海道でのガス

由来によるものではなく別で原因であると推測され、その究明を行っている。また、電気化

学的活性点での濃集ではないので、性能に直接影響するものではないと判断した。 

 

ii．筒状横縞形 

 H22(2010)年度設置機（4070 h）と電気炉試験器との比較を空気極、燃料極近傍で FE-SEM、

SIMSを用いて行い、大きな差は認められなかった。特に、リンとシリコンの濃集が燃料極と

支持体との界面近傍で観測されたが、運転時間との相関はなく、初期から汚染されていたと

思われる。 

 また、空気極側で、変色していた部分で高濃度の硫黄、リンが検出された。これらは空気

中からの混入物のためと断定された。 

 

iii． 小型円筒形 

 小型円筒形では本プロジェクト内での性能評価が後期から始まったため、各部位の詳細な

分析・解析は、実証研究に供した試料で行った。 

 

iv． 円筒横縞形 

円筒横縞形は中・大容量定置形用なので実証研究には参画していないが、前期に行ったマ

イクロガスタービン(mGT)と SOFC とのハイブリッドシステムの運転が実機レベルの運転に対

応するため、特にクロム被毒について SIMSを用いて検討した。 

SOFC 用の空気は、熱交換後マイクロガスタービンに入った後 SOFC に送られる。マイクロ

ガスタービンと SOFCをつなぐ配管にはクロム対策を施してないので、どの程度のクロムが堆

積するかで、システムとしての健全性をクロム被毒の観点より検証できることになる。 
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ｃ．共通課題の取り組み（前期） 

 

各スタックで認められた劣化部位について集学的に検討し、劣化を生じさせている電極材

料・電解質材料の変化の観測・解析を行い、物理化学的な総合的理解を試み、その克服策を検

討してきた。以下では、材料別に関連する項目を整理して成果の意義を述べる。 

 

（ａ） 中温筒状平板形空気極の改良と改良前後の解析 

 前プロジェクトにおいて中温筒状平板形の空気極構造の検討を行い、空気極と YSZ 電解質

との反応防止用に挿入する希土類添加セリア層の中を Sr が拡散し、生成した SrZrO3が空気

極劣化の一因となるのでは無いかとの課題抽出を行い、改善が施された。このセルでは、初

期劣化はあるものの 1,000～2,000 時間以降では劣化しないことが確認された。中間層中の

Srの拡散と SrZrO3相生成挙動を明確にするために、京大・東大グループが本プロジェクトの

中で立ち上げた FIB-SEM を用いて中間層を含む空気極周辺の SEM 像を解析し、YSZ 電解質・

Gdドープセリアから SrZrO3を識別・分離することにより、SrZrO3生成域を可視化しその三次

元像を明らかにすることができた。FIB-SEM による電極構造に関する解析は数多く行われて

いるが、このように劣化に直結する工学的に重要な反応生成物の可視化は世界的にも初めて

であり、今後のさらなる適用のための基盤が構築された。 

 

 

この手法を中間層の改良前後の長時間耐久後試料に適用することによって、上図のような

違いを明らかにすることができた。更に特定された生成域近傍での元素分析を行うことによ

って、成膜直後の状態と運転中における SrZrO3生成挙動との比較が可能となり、製造過程に

フィードバックが出来るようになってきた。 

 また、このような中間層の利用は中温筒状横縞形あるいは高温円筒横縞形における空気極

の改良とも密接な関係をもつ。特に中温筒状横縞形においてはほぼ類似の成膜法を採用して

いるため、相互比較も可能になっている。 

 Srの拡散経路としては、気相経由、粒界経由、表面経由が想定されるが、そのいずれが最

も大きな寄与をしているかは、いまだ明確な実験的事実がない。産総研で行っている拡散対

実験において、空気極ペレットと中間層ペレットに隙間がある場合とない場合とで拡散プロ

ファイルが異なり、隙間がないと Sr ではなく La が拡散するという結果を得た。このため、

Sr拡散には気相が大きな寄与をしていることが示唆された。通常の成膜法ではセリア層が緻

密に成らずポアが生成することから成膜法の重要性を示唆するものと思われる。特に、中間

層の形成、空気極の成膜はセル製造段階の最後で行われるため、比較的取り得る手段が多く、

  
 

 

図Ⅲ-1.1-40 FIB-SEM を用いた SrZrO3生成域の可視化。改良前後の中間層を長時間稼

働後に比較したもの 

左赤：空気極；中央黄：セリア；右白：電解質；紺：反応物 
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その良否を判定する材料が重要であるところに、このような SrZrO3生成に直接関与する特徴

を三次元的に明らかに出来るようになったことは、今後の中間層の改良のスピードアップに

貢献するものと期待される。 

 

（ｂ） 高温円筒横縞形空気極の劣化部位の解析 

高温円筒横縞形の劣化挙動については前プロジェクトにおいて詳細に検討され、空気極の

劣化は三相界面に濃集したクロムによる被毒では無いかと示唆された。本プロジェクトでは、

さらに集学的に検討を行った。東大・京大グループによる FIB-SEM による空気極・YSZ 電解

質界面での三次元像の解析においては、空気極を構成する LSM と YSZ とのコンポジット電極

を個別に認識することはできなかったものの、空気極・電解質界面近傍に生成したマイクロ

ポアを発見し、その三次元像化に成功した。東北大学におけるマイクロインデンテーション

の実験ではこのように生成したマイクロポア周辺での微視的機械強度を測定し、ポア生成と

機械的強度には相関が無いことを明らかにした。また、九州大学では STEMによる空気極・電

解質近傍での詳細な観察を行い、前プロジェクトで電中研が明らかにしていた中間層（活性

層）の薄肉化、Caの空気極から中間層の流入がどのような微視的過程で進行したのかを調べ

た。Ca 成分が流入してきたことにより(Ca,Sr)ZrO3生成とともに Y 成分の LSM への移動、Mn

固溶 ZrO2の単離、ポアの生成が複合した現象であることを明らかにした。 

 本スタックにおいても空気極はセル・スタックの最後の工程で成膜される場所であるが、

今回集学的に検討した現象の大本の原因としては、Ca成分が意図しないにも関わらず中間層

に流入していたことが挙げられる。工程管理の最適化が必ずしも良好ではなかったためと思

われる。円筒横縞形では、セリア中間層の利用など種々の試みを行って空気極の改善を図っ

ているところであるが、本プロジェクトで明らかにした現象・その原因は今後の改良に役に

立つものと期待される。 

  

（ｃ） ポア形成とその物理化学的理解 

 筒状平板形空気極中間層、円筒横縞形空気極・電解質界面でポアの生成、進展を観測した

が、同様なポア形成は円筒横縞形酸化物インターコネクト材中でも観察されている。このよ

うな現象が起こる背景には陽イオンの拡散機構が場所によって異なることが想定されること

から、産総研における陽イオン拡散係数の実験的検討の他に、現在東北大学においてシミュ

レーションを行い総合的な理解を得る方向で検討している。 

 

（ｄ） ジルコニア系電解質の相変態的安定性の検討 

 

 
図Ⅲ-1.1-41 円筒横縞形空気極・電解質界面（5000 h運転後）の詳細解析 
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 ジルコニア（特に 8YSZ）は 1,000度以下の高温で保持するとイオン伝導度が減少しやがて

一定値に落ち着くことは良く知られており、セルの初期劣化の一つとして想定されているも

のである。本プロジェクトでは 4 スタックがジルコニア系の電解質を用いているので、長時

間運転後の電解質の相変態についてラマン分光を用いて産総研で測定を行った。 

 立方晶の正方晶への相変態はいずれもニッケルサーメット電極中のジルコニアで最も顕著

に観測され更に燃料極と接触する電解質表面から数マイクロン奥まで認めることができた。

これらは、上述の予想と整合しない結果となった。実機ではジルコニアの相変態によるイオ

ン伝導度の低下による性能低下はあまり大きくないのではないかと推測され、今後更に注意

深くこの相変態挙動を調べることにした。 

 円筒縦縞形では、いずれの測定箇所でも正方晶化がはっきりと観察され、更にこのスタッ

クでは電解質の粉化という現象も観測されていることから、粉化領域の詳細な観察を九大に

依頼し、更に粉化の機構解明については産総研、東北大学、TOTOとが協力して進めていると

ころである。 

 

（ｅ） 燃料極 I （高温処理済み） 

 アノードの劣化挙動は大きくスタックによって分かれた。燃料極を電解質と同時に製膜す

るスタックでは、ほとんどニッケルの凝集は認められず劣化率も低かった。筒状平板形では、

ニッケル粒子径の時間変化を観測しており、初期 5千時間で 25％大きくなるものの、その後

の成長はなく、安定的な状態に入ったと判断される。支持体方式の円筒横縞形でも筒状横縞

形でも、支持体と電解質を一体化させる工程で燃料極を製膜するため、同様な熱処理が行わ

れ、ニッケルの凝集はほとんど起こらない。 

 

（ｆ） 燃料極における予想外の Ni 凝集の観測と解析 

 他方、燃料極をセル製造工程の最後にするスタックでは今回大きなニッケルの凝集が認め

られた。図Ⅲ-1.1-42に示した試料は、前プロジェクトで 3,000時間運転した後に更に 3,500

時間自主運転したスタックにおける燃料極の解析結果を示す。 

 

 FIB-SEM の解析では、電解質と燃料極との界面が同じ視野に入るように調整したのち測定

が行われ、ニッケルが存在する部分を分離しその分布を燃料極・電解質界面からの距離で示

すと上図のようにニッケルの凝集とともに、電解質界面からの後退が認められる。この駆動

力は明らかに表面エネルギーであり、表面エネルギーが変化したかあるいは拡散が促進され

 
図Ⅲ-1.1-42 円筒縦縞形 6500時間運転後試料のニッケル凝集の FIB-SEMによる解析。 
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たためと思われる。 

   更に 円形平板形においてもニッケルの凝集が顕著に観察された。 

 このスタックにおけるニッケルの凝集は、長期耐久試験後に観察されたばかりでなく、熱

サイクル試験後に顕著なニッケルの凝集を示したことによる。上図で示したのは、顕著にニ

ッケルが凝集している箇所を比較したものであるが、5,000時間の耐久と 40回の熱サイクル

とでほぼ同程度のニッケルの凝集を起こしていることが容易に見て取れる。ニッケルの凝集

の駆動力は表面エネルギー、界面エネルギーなどの静的なエネルギー差であると想定される

ものの、運転温度以下への熱サイクルで凝集が加速されることは、単なるバルク拡散・表面

拡散などの物質移動過程の他にその原因を求めるべきであろう。図の右側に示したものは、

同一スタック内にあるものの性能劣化率が異なるものを抽出して FIB-SEM 解析を行ったもの

であるが、性能低下とニッケルの微構造変化（図では三相界面密度を使用）が強い相関を示

していることが明らかになった。このことはニッケル凝集を促す速度論的要因・平衡論的要

因が同一スタック内であっても場所の依存性が強いことを示唆している。産総研が測定した

不純物の観点からみると、このスタックは S,P などの燃料極への堆積が他のスタックよりも

平均していつも多いことが指摘できる。Ni-S系、Ni-P系における共融点の低下による影響な

どが強く示唆される。 

 

 

（ｇ） ニッケル凝集の今後の集学的取り扱い   

 上述したように京大・東大グループによる FIB-SEM を用いた三次元微構造変化の解析はニ

ッケルの凝集がどのように起こったかを把握するうえでは極めて貴重な情報を提供している。

このような実機レベルでの劣化電極を複数取り扱っているグループは他の国にはいないので、

今後とも有力なツールとなることが期待される。 

 ニッケルが凝集する機構を解明するに当たって、最も有力な考えは局所平衡モデルに基づ

いた考察であろう。今回取り上げた現象ばかりでなく、京大・東大グループで観察している

水蒸気による凝集についてもその視野に入れる必要があろう。特に、ニッケルの表面エネル

ギー、ニッケルと酸化物との界面エネルギーについての知見は乏しく、集学的に取り組む必

要が大いにある。表面・界面エネルギーの計算、硫黄などの効果などについては東北大学、

九州大学現在検討を進めている。産総研においては、2 元系相平衡で現れる共融現象が、実

際の燃料電池雰囲気下でどのような温度、酸素分圧、燃料組成（化学ポテンシャル）の関数

として現れるかを化学ポテンシャル図の構築を行って検討している。 

 更に、ニッケルの凝集による効果の全体像を把握するために、実機セルのようなファイン

に調整された状態から、完全に焼結凝集してしまうまでの全プロセスを把握すべく、凝集モ

 

 
 

図Ⅲ-1.1-43 円形平板形において観察されたニッケルの凝集。同一スタック内でも性能

劣化に差が認められるが、ニッケルの形態変化と強い相関を示した。 
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デルの構築に着手すべきものと考えている。産総研では、三次元的なサーメット電極では観

察するのに多くの労力を必要とすることから、二次元化された条件下での形態観察を試みて

いる。また、東北大学・九州大学では三次元における凝集モデルの構築に着手した。 

このような検討の中で、現在想定されている表面エネルギーが不純物あるいは水蒸気によっ

てどの程度変化するのかも含めて行うことができれば、適用範囲の広いモデルが構築出来る

のではないかと考えられる。 

 

（ｈ）加速劣化試験法の準備 

 

ⅰ.一般化されたモデルの構築 

 

 前プロジェクトから空気極の劣化に関する現象（特にクロム被毒）の整理と劣化機構解明

を行い、その成果を元にして、本プロジェクトでは、気相によって移動してくる不純物の量

が性能劣化を図る一つの大きな示票になること、さらには物理化学的な電極物質と不純物と

の相互作用を定量化することによっていくつかの領域に分類出来ることを考察してきた。 

 更に、近年米国エネルギー省のプロジェクト（SECA）において、石炭ガス化ガスの利用が

全面に押し出された結果、石炭ガス中に含まれる不純物のニッケル燃料極に与える影響が組

織的に行われ、その結果が入手可能となったことを踏まえ、空気極で構築したモデルを燃料

極も含めた一般的な物理化学的モデルとして再構築した。 

  

 電極と不純物との相互作用（水蒸気などの主成分との相互作用も含む）は次の 3 領域に分

離することが出来る。 

➀ 化合物生成域 

 電極構成材料と不純物との相互作用が大きい場合、化合物を生成する。その反応速度が速

ければ不純物気相種と電極材料が出会ったところで化合物が生成・成長し、この場所でトラ

ップされたことになる。電極性能への影響を評価するには、トラップされないで通過する気

相種の量を把握する必要がある。また、機械的性質の変化、ガスの電極層中の透過性、電極

層中での電気伝導度の変化などを評価するためには、どのように生成領域が進展するかのモ

 
図Ⅲ-1.1-44 一般化された不純物による性能劣化モデル。電極と不純物の相互作用は、

化合物の生成と関連する現象、拡散などによる微構造変化 および電気化学的活性点への

攻撃の 3領域に分離できる。 
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デルが必要となる。これらの様相は、温度などの関数として評価されなければならない。 

 関連する物性として電極構成材料の拡散が挙げられる。化合物が生成し、成長していくた

めには電極成分の拡散が必要で、多くの場合この成分の拡散も促進されている可能性が大き

い。状態図的には、化合物生成域の隣には必ず固溶域あるいは吸着域が存在している。 

➁ 拡散・焼結領域 

 前出のニッケルの凝集のように拡散が起こることによって、微構造が変化することが考え

られる。拡散の大きさは、微量成分がどのように電極構成材料上に吸着するかに依存すると

思われる。電極集電域では微構造の変化がどのように伝導度の変化に現れるかが重要となる。 

 空気極の場合でも凝集は起こるので、同様に拡散係数とその促進要因とが重要となろう。

また、前プロジェクトでも明らかになったように Na、S などの不純物濃度が上がった場合、

合金のホットコロージョンのように微量の液体が生成し、反応性・拡散性に影響を及ぼすこ

とも十分に想定される。 

➂ 電気化学活性点域 

 この領域では、電極物質との相互作用があまり強くなく途中でトラップされることもなく、

活性点まで到達し、且つ吸着・凝縮・析出などのよって、直接電気化学的反応過程に関与し

ている場所を直撃して電気化学過程を遅らせてしまうものである。一般的特徴として、極少

量の不純物でも活性点の性能の低下をもたらす。このため、従来の検討ではこの原因物質を

正確に実験的にとらえられているかが、ポイントとなる。 

 

ⅱ.加速試験を想定した取り扱い 

 

 このようなことから、電極の性能低下につながる過程としては次の 3 通りが想定される。

いずれも上記３領域と同じ範疇になる。本プロジェクトで採用している測定手段との比較で

述べる。 

 

➀ 電気化学的活性点直撃形 

 1000 ppm以下の微量成分の測定が不可欠であり、現在のところ産総研が駆使している二次

イオン質量分析計（SIMS分析）以外での測定では有効な情報が得にくい。前プロジェクトで

クロム被毒による性能低下の疑いが濃厚となった円筒横縞形空気極・電解質界面での九大で

の STEMによる詳細な観測においてもクロムは見いだされていない。 

 直撃形の例として空気極ではランタンマンガナイト系のクロム被毒、燃料極では硫黄被毒

を挙げることができる。どちらも凝集物・吸着物が電気化学過程を阻害しているものの、そ

の原因物質を検出するには多くの困難を伴っている。相違点としては、硫黄被毒は回復過程

が頻出するということが挙げられる。クロム被毒の場合はまれである。この違いの原因とし

て電気化学的な回復過程（揮発反応）があるかどうかを指摘できる。硫黄の場合吸着した硫

黄が電気化学的に酸化されて SO2として揮発することが出来る。 

➁ 微構造変化 

 電気化学的活性点近傍で微構造変化がおこれば、最も敏感に性能の低下につながるものと

思われる。京大・東大における電極微構造の変化は十分にこの変化をとらえているものと思

われる。測定対象として必ずしも電解質・電極界面における微構造変化を直接観察している

わけではない場合もあるが、それでも観測された微構造変化と性能低下との相関が良いのは、

電極全体に起こっている変化が界面近傍での変化と良く対応しているからと思われる。 

➂ 化合物生成 

 電気化学的活性点が直接不純物と反応し変質すれば性能低下につながる。この場合性能低

下には少量の不純物でも起こるため、どの程度の不純物が活性点に到達するかあるいはその

前にトラップされるかが極めて重要な示票となる。たとえトラップ率が 100 %に近い場合で

も、少量活性点に到達すれば性能低下につながる。 

 

以上の観点に関する本プロジェクトの成果並びに今後の展開として次のことを想定してい
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る。 

➀ クロム被毒について活性点に付着・吸着した量と性能低下との相関を明らかにし、他の活

性点直撃形（たとえばニッケルに対する P）の影響評価に用いる。この目的のために、クロ

ム被毒の定量化を円筒横縞形のスタックレベルで明確化するとともに、ボタンセル段階でも

産総研による SIMSの定量測定と性能低下との相関関係を求める。 

   実機セル（円筒横縞形）を用いた評価では 0.8 % / 10000 h 程度の性能劣化を及ぼす時、

三相界面に堆積したクロムの量は 1万時間後に堆積層の厚さとして 4 nm程度であり、三相

界面近傍の測定濃度とすると 1000 ppm 以下であった。従って、4 万時間の耐久性を議論す

る場合には、この程度の堆積量を制御する必要性がある。他の微構造の変化による性能低下

も想定されるので、更に実機を用いて堆積量と性能低下との関係を明らかにするとともに、

ボタンセルを用いて、加速（クロム供給量として）条件化での堆積挙動を明確にしていると

ころである。 

➁ 硫黄被毒については、局所平衡モデルからは燃料利用率が上がると吸着量、固溶量が増加

することが期待され、産総研による実機セルでの硫黄分析では燃料下流の利用率の高い方が

硫黄濃度が高いこともあることが認められている。このため、九州大学で行われている異な

る実機セルを用いた硫黄の被毒実験においても燃料利用率の高い領域も検討対象としてそ

の効果を明らかにする。 

➂ クロムに比し、活性点直撃形であるにも関わらず、硫黄の三相界面での濃集は SIMS によ

っても通常観測されない。電気化学的に酸化され二酸化硫黄として揮発するものと思われる。

このような電気化学的副反応としての回復過程は工学的には重要であるので、今後もこの観

点を踏まえ他の種々の不純物でのこの効果を検討する必要があろう。 

➃ 化合物生成が直接影響するケースでは、共通して観測される事実として温度が低いほど性

 

 
図Ⅲ-1.1-45 ボタンセルを用いたクロム堆積試験；導入したクロムの 14 – 15 ％が空気

極中に堆積し、その半分程度は 3相界面に堆積した。 

 

 
図Ⅲ-1.1-46 リンによる被毒試験（九大）STEMによる Ni:P=3:1であることを確認。 
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能低下が早期に現出することが指摘できる。九大で観測されたニッケル燃料極のリンによる

影響ならびに産総研で行われた(Sm,Sr)CoO3 電極の SO2 による影響など同じ傾向を示してい

る。 

➄ 活性点まで到達する場合には多くの場合、電極全領域で同様な現象が起きていることが想

定されるので、トラップ効果が大きい領域、三相界面での選択的凝縮、並びに電極全体で生

じる凝縮・吸着現象をそれぞれモデル化して、加速劣化試験に備える必要が出てきた。 

➅ また、トラップ領域が現出する不純物に対しては、電気化学的に作用している電極内での

トラップに限らず、ガス導入経路上にある同種材料によってトラップし除去することも可能

となるため、当該材料と不純物との化学的反応過程の知見が重要となる。また、このような

トラップ域がスタック構造の中に設定されているかは実用的には極めて重要であるとの知

見を得るに至った。 

 

（ｊ） 石炭ガス化ガスの影響調査 

 

一般化されたモデルが示している物理化学的展望は、そのまま石炭ガス化ガス中の不純物

を扱う場合でも適用できることから、あらためて石炭ガス化ガス中の不純物の影響調査を行

う方法論を再検討した結果、基本的には計画当初に保有していた認識は大きく違ってはいな

かったこと、並びに前プロジェクトから本プロジェクトにかけての不純物の検討結果を踏ま

え、石炭ガス化ガスグループとして再確認すべき課題として次のものが明らかになった。 

① 石炭ガス化ガス中に含まれている不純物とセル構成材の化学的反応性はどれだけ電気化

学的活性点近傍に到達する前にトラップできるかと言う観点から重要である。 

② 石炭ガス化ガス中に含まれる不純物と前プロジェクト並びに本プロジェクトで測定して

きた不純物とを比較すると、Na、P, S, Si, Cl等が共通である。この中で、Naの還元ガス

中の化学的挙動についての考察は、固体酸化物形燃料電池分野よりも石炭ガス化分野の方

が方法論的に進展していることが判明したので、同様な取り扱いを SOFC燃料極雰囲気で適

用するとどのようになるかをより明示的に検討することにした。また、リンは特に一般的

な不純物としても混入してくるので、硫黄と同様その挙動を注視することとした。 

③ ニッケルと不純物との相互作用は、単にニッケルとの金属間化合物を形成するばかりで

なく、オキソ酸塩の生成、複合気相種の発生など複雑な様相を示しているので、多元系を

構成する不純物として慎重な取り扱いを行うことにした。特に、簡単な水処理をしただけ

で直接導入した石炭ガス化ガスとニッケルとが強い相互作用を示し、大きなニッケルの凝

集物が形成された。このような現象は、石炭の処理を変更した場合でも再現性良く現出し

たため、その原因を突き止めることが重要である。最も可能性があるのは Ni-P系あるいは

Ni-S系の共融物が生成したことが想定されるが、未だその原因を特定するに至っていない。 

 

 
図Ⅲ-1.1-47 異なる空気極におけるクロム堆積状況の確認。 
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（ｋ）模擬セルを用いた加速試験法 

 

 機械的な評価においては、加速要因を単一化

し、単セルレベルで行うことが難しいことから、

加速試験として模擬セルを用いて実機セルに

近い形で評価することを行った。 

 一般化された不純物による劣化モデルと対

応する考え方としては、同様に局所平衡近似を

基礎にすることによって、 

① 個々の材料レベルでの基礎データの取得

と局所平衡近似による記述を行うこと 

② 微構造データなどの形状データを本プロ

ジェクト内において共有することにより、複

雑形態の変形挙動を解析すること 

③ スタックメーカと緊密に連携し，十分に機

械的解析に耐える模擬セルを構築し、その検

証実験を介して評価手法を確立することな

ど行って来た。 

このような基礎的な物性値段階から組み上げる機械的変形解析は世界的にも類例がない。 

 本プロジェクトにおいては、長期耐久下における組成変動の影響も考慮に入れることは想

定はしてはいるものの、まず最初に、熱膨張あるいは還元膨張（温度一定下で酸素分圧の変

化に伴う体積変化）を対象にして変形・応力集中などをシミュレーション手法で検討した。

また、実験的には、レーザー変位計による単セルの変形観測、AEの観察による変形・亀裂な

どの観測を実機セル・模擬セル段階で行った。 

 

ｄ．後期における共通課題の取り組み 

 

 前期において製造手順と劣化部位との相関について検討し、各部位での劣化挙動について考

察した。後期では、同じ考えのもとで考察をすすめたが、特に前期では陽には考察をしてこな

かったスタックの運転条件（温度、電極過電圧、電流密度）の劣化に対する影響にも焦点を当

てた。以下では、各部位での劣化機構解明結果を先に述べ、その後加速試験法についての検討

結果を述べる。 

 

（ａ）電解質の劣化に対する検討 

i． 円筒縦縞形の粉化現象について（前期成果） 

円筒縦縞形は前期に検討したスタックであるが、中間評価用事業原簿に未記載であったた

めここで述べる。 

円筒縦縞形電解質の燃料（外）側の燃料極とインターコネクト材と間の非発電部分で電解

質が粉化する現象が見いだされた（図Ⅲ-1.1-49参照）。産総研で詳細な分析を行うとともに

九大の STEMでも分析を行い、電解質の結晶構造が単斜晶に相変態していることが確認された。

その粉化現象の機構解明のため、産総研と東北大学が相平衡・粉化現象の再現を共同で遂行

した。TOTOにおける他の物質の影響調査ならびに産総研におけるボタンセルを用いた再現実

験の成功により、本現象がジルコニア-ドーパント（Yあるいは Sc）- 酸化マンガンの 3元系

の相平衡の問題とともに析出相の核形成に関する速度論的効果が重なったものであることが

明らかになった。円筒縦縞形は空気極支持セルであるため、製造時に空気極・電解質界面は

最高温度に曝され酸化マンガンが電解質に固溶する量が多くなる。運転温度では空気極側で

は酸化マンガンの固溶限が減少するのに対し燃料極側では 2 価のマンガン酸化物が固溶する

ために固溶限がやや大きくなることが産総研の状態図計算より明らかになった。産総研の再

現実験は電解質膜厚を極力薄くし酸素ポテンシャル勾配が電解質中で急峻に生ずるように工

 
図Ⅲ-1.1-48 熱膨張と還元膨張による変

形をレーザー変位計で測定し解析する。 
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夫してから同様な現象を再現できるようになり、特に還元側で酸化マンガンの中で Mn3O4が析

出していることが判明した。この相は高酸素分圧領域でのみ安定な酸化物であるため、燃料

室側が高酸素分圧側に偏倚していることが示唆された。TOTOでは電解質中の酸素ポテンシャ

ル分布を電子伝導度とイオン伝導度より計算で導出し、酸化マンガン固溶によるホール伝導

度増大によって高酸素分圧領域が還元側まで拡張する効果があること、およびシリカなどの

燃料極側の不純物堆積によって更に高酸素分圧領域が拡大するとともに MnSiO3などが核形成

の核を提供することが示唆された。MnSiO3中のマンガンは 2 価なので、還元側で析出するた

め、酸素ポテンシャル勾配があるときにはシリカが不純物として存在し、かつ、還元域と酸

化域の中間領域で Mn3O4が析出する。一度、Mn3O4が析出すると ZrO2相との 2 相共存域が現出

する。Mn3O4相が還元雰囲気に曝されると MnOに還元され膨張することから、この 2相共存域

の MnO並びに ZrO2リッチ相は（一部単斜相に変態し）粉化してこぼれ落ちるとともに、新た

に Mn3O4の緻密層が出現して高酸素ポテンシャル域を出現させ、さらに Mn３O4相と ZrO2リッチ

相への 2相分離が進行する機構が働くものと思われる。 

  

ⅱ. 筒状平板形、筒状横縞形 YSZ 電解質の相変態に起因する伝導度低下について 

 前期において観測されたジルコニア系電解質の相変態についての理解が後期において大幅

に進展した。産総研において特にアノード支持形を想定して調整した 1 %酸化ニッケル固溶

8YSZを種々の条件下で電気伝導度を調べるとともにラマン分光を用いて YSZの立方晶から正

方晶への相変態を調べその相関を調べた。YSZ 電解質の伝導度を燃料と空気の両雰囲気下で

測定すると、図Ⅲ-1.1-50(a)のように OCV 下に保持すると、伝導度は時間とともに低下しや

がて一定値に漸近する。このときの初期伝導度と漸近値とを図(b)に示す。両者とも活性化エ

ネルギーは同程度であった。測定後のラマン分光から正方晶化している領域を図Ⅲ

-1.1-51(a)のように可視化することができるが、この領域は別に測定された電子・ホール・

イオン伝導度から計算された YSZ 電解質内の酸素ポテンシャル分布（特に NiO の還元域）と

非常に良く対応する。二雰囲気下での YSZ イオン伝導度の測定を種々の測定条件で行うと、

異なる伝導度低下挙動が得られるが正方晶域も変化することがわかった。電極過電圧と伝導

度データから酸素ポテンシャル分布を計算評価することができるので比較すると、常に正方

晶域と NiO の還元領域とが一致することを見いだした。このことから、正方晶化は蛍石型結

晶構造中の NiOが Ni金属に還元される過程で加速されることがわかる。 

通常 NiO は YSZ 結晶粒中では還元されず粒界まで拡散してから還元される。この時、還元

時に生成する陽イオン空孔は一部ポア生成に消費されるが残りは粒内へ拡散する。これより、

立方晶から正方晶への相変態には陽イオンの拡散が伴い、NiO が固溶している場合には、Ni

金属生成に伴って生成する過剰に生成された陽イオン空孔が相変態を促進するものであるこ

とがわかった。このため、空気極・燃料極の過電圧と運転温度がわかれば、電解質内部での

酸素ポテンシャル分布が評価でき、どの領域で NiO の還元が起こるかを知ることができるの

 

 
図Ⅲ-1.1-49 マンガンが固溶した YSZ電解質（非発電部）の粉化現象 

1 μm
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で、正方晶に伴うイオン伝導度の低下率を定量的に評価できるようになった。図Ⅲ-1.1-51(b)

には、筒状横縞形を想定した時の開回路時および通電時（電極過電圧は燃料利用率などに依

存しないと仮定）の酸素ポテンシャル分布を示す。燃料利用率が高いほど、NiO 還元域（正

方晶化促進域）は狭くなるが、電流を流すとやや広がることがわかる。図示はしてないが、

温度が低下するほど、同じく NiO還元域が狭くなる傾向を示す。 

 電中研で行われた性能評価では空気極・燃料極の過電圧値が評価されているので、正方晶

化によるイオン伝導度低下を評価し、抵抗成分の増加における電解質の寄与を算出する予定

である。産総研で観測したラマン分光による正方晶化域は筒状平板形と筒状横縞形で若干の

挙動に違いが認められるが、その違いがどこからくるのか（製造過程の違いかあるいは運転

条件の違い、さらにはスタック構造の違いか）などを今後検討する予定である。 

iii． 小型円筒形用ランタンガレート系電解質 

 電中研の性能評価によって、OCV 条件下での測定でネルンスト電位と測定電位との差が認

められた。ランタンガレート系電解質中での酸素透過による影響と思われる。前期参画スタ

ックである円形平板形が用いていたコバルト添加ランタンガレート（LSGMC）電解質の偏倚挙

動とはやや異なっている。円形平板形では OCV の電位の高い領域でのみ偏倚が観測されたの

に対し、小型円筒形ではより広い電位領域での偏倚が観測された。 

 ランタンガレート系電解質(La,Sr)(Ga,Mg)O3-d では YSZ などと比較するとホール伝導度が

やや高いために酸素透過・電位降下がおこるが、コバルトが更に添加されると、ホール伝導

 
図Ⅲ-1.1-50 (a) 1%NiO添加 8YSZの発電条件下での電解質伝導度変化 

(b)変化前後での伝導度の比較 

 

 (a) (b) 

 
図Ⅲ-1.1-51 (a)発電下で生じた電解質黒化とラマン分光による正方晶領域の可視化、(b)

発電条件から推測される酸素ポテンシャル分布 
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度が更に上がるため、酸素ポテンシャル分布としては、高酸素分圧域が幅広く広がり、還元

側で急峻な酸素ポテンシャル分布が現れる。 

 小型円筒形で円形平板形よりも偏倚が強く表れる原因として、円形平板形は電解質支持型

であり小型円筒形は燃料極支持型であることから、空気極材料中の遷移金属の固溶、燃料極

からの固溶、膜厚の違いなどが想定される。またセリア系中間層の影響も考えられる。温度

依存性も合わせて、今後詳細に検討する予定である。 

  

iv．電解質の長期信頼性に対する示唆 

上記 3 例に前期で考察した円形平板形の端部における応力集中を合わせて考察すると、電

解質の長期安定性に関する重要な示唆が得られる。 

① セル端部（特に電極を塗布していない部分と電極塗布分との境界）には発電部とは異な

る酸素ポテンシャル分布が現出している。 

② 運転条件によって大きく酸素ポテンシャル分布が異なる。特に、温度、燃料利用率、電

流密度など頻繁に変化する場合には、それに応じて酸素ポテンシャルが大きく酸化側と還

元側で振れることが予想される。 

③ 長期運転中に電極過電圧が増加すると、それに応じて酸素ポテンシャル分布も変化する。

YSZ系では、例えば、空気極過電圧が大きくなると、還元域が増大する傾向がある。 

④ 電解質中に原子価が変化し得る遷移金属イオンあるいはセリウムイオンが含まれている

と酸素ポテンシャルの変動に伴い、体積変化を起こす。 

 以上のことを念頭において、本プロジェクトで見いだされた事を更に考察する。   

円筒縦縞形で観測された粉化の機構は ScSZ でも YSZ でも同じように働くことが認められ

る。本プロジェクトの中では発電部（燃料極直下）での Mn3O4析出・粉化現象は観測されなか

ったが、ユーリッヒ研究所においては興味深い現象を観測した。アノード支持セルにランタ

ンマンガナイト系電極を塗布したセルの長期試験において、16,000時間後に急激な性能低下

を観測し、解体調査したところ、発電部電解質膜中の中央付近において製造時に粒界から固

溶した酸化マンガンが再び析出したことによってクラックが発生したことを報告している。

本プロジェクトで見いだした機構から類推すると、不純物のシリカが粒界に濃集し Mn3O4の析

出用の核として MnSiO3を形成した後、徐々に Mn3O4 が粒界に成長したことが伺われる。クラ

ック発生は性能劣化による空気極過電圧が大きくなったために Mn3O4 が析出していた領域に

おける酸素ポテンシャルが低下し、MnOが析出し、体積膨張を起こしたためと思われる。 

以上のことから、マンガナイト系空気極を用いるときには極力酸化マンガンの固溶を抑え

るとともに、シリカなどの不純物の混入を防ぐことが望ましいことが明らかになった。円筒

横縞形でも空気極としてマンガナイト系を用いているので考察が必要であろう。セリア中間

層を挿入することによって大幅な過電圧の減少とクロム被毒の低下を達成したが、YSZ 相へ

のマンガン酸化物の固溶が少ないことから、ユーリッヒ研究所が見いだしたようなクラック

発生までにはさらに長い期間がかかることになり、より長寿命を実現しやすくなっている。 

 アノード支持セルで固溶している NiO についても、酸素ポテンシャル分布に起因する酸化

還元の効果が現れるものと考えられる。正方晶化領域が NiO 還元域とほぼ一致するために、

電解質中において明確に立方晶領域と正方晶領域の境界が規定できる。立方晶と正方晶では、

体積・熱膨張係数などが若干異なるので、電解質中に応力が発生する機構が新たに生じたと

いえよう。更に、燃料極側粒界上に析出した金属ニッケルが、酸化された場合には体積膨張

を起こすのでやはり機械的な損傷を受ける可能性がある。燃料極の Redox 挙動に対応する変

化が電解質で生じることになる。どの程度の危険性をはらんでいるかは、ニッケル金属の粒

径などに依存しよう。 

 酸化マンガンでもニッケルでも、粒成長するときには陽イオン拡散あるいは金属原子の拡

散が支配要因となるため、非常に遅い変化であるのに対し、酸化還元に伴う変化は酸化物イ

オン＋電子（ホール）が支配要因であるため早い。このため、酸化還元にともなう応力発生

を緩和する時間的余裕ができずにクラックの発生にいたると思われる。拡散による化学変化
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が機械的安定性に影響を与える一つの例に該当すると思われる。 

  

（ｂ）空気極に関する検討 

後期参画しているスタックは、燃料極支持 2 スタック（筒状平板形、小型円筒形）と支持

体支持 2 スタック（筒状横縞形、円筒横縞形）であり、どのスタックでも空気極が最後に成

膜される。前期で見いだした製造手順と劣化との相関からすると、空気極が最も重要な部位

と見なされるので、後期においては空気極の挙動について特に集学的に検討することとした。

各スタックの空気極の特徴はすでに表Ⅲ-1.1-30 に示す。産総研で測定した不純物は、表Ⅲ

-1.1-31に示し、京大・東大で測定した FIB-SEM像を表Ⅲ-1.1-32に比較して示す。 

 

         表 Ⅲ-1.1-30 空気極の比較 

 

 

 

表Ⅲ-1.1-15 より空気極性能と劣化挙動について次のような興味深い傾向が認められる。 

① 最も高温で作動する円筒横縞形の空気極の過電圧が最も小さく且つ劣化率も小さい。 

② 中温の筒状平板形、筒状横縞形では過電圧はある程度大きいものの劣化率は小さい。 

③ 作動温度が最も低い小型円筒形の空気極過電圧は大きく、劣化率も大きい。 

このことから、温度の効果が大きいことがまず最初に指摘できる。また、円筒横縞形の改

良以前のセルでは過電圧が大きく、劣化率も大きかったことから、過電圧の大小も劣化率に

大きく関与していることがわかる。 

同一スタック内での温度の影響は、スタック毎に大きく異なっている。円筒横縞形では、

改良セルの性能劣化は低温ほど酷いが、筒状平板形では高温ほど劣化が大きい。これは、劣

化部位が円筒横縞形では空気極、筒状平板形では抵抗成分であるためと思われる。 

 

 

 

 

円筒横縞形
（三菱重工業）

筒状横縞形
（東京ガス）

筒状平板形
（京セラ）

小型円筒形
（TOTO）

稼働温度 900ºC 775-800 ºC 750ºC 650ºC 

電流密度 150 240 200 201

セリア層 有り 有り 有り 無し

他材料 酸化物IC 酸化物IC
酸化物IC＋

金属IC
金属IC

Cr含有材料

電中研による性能評価のまとめ（２０１２．６現在）

空気極過電
圧・劣化率

4-10mV
0 %

31-36mV
0.08 %

30-40 mV
0.03-0.08 %

84-95 mV
0.3-1.1%

抵抗値・劣
化率

47-69mV
0 %

176-195mV
0.35 %

90 mV
0.22-0.48 %

97 mV
0 %

LSCF LSF系

YSZ     YSZ     

LSCF

LSGM    YSZ     

LSCM
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表Ⅲ-1.1-31 各スタック空気極で観測された不純物濃度 

 

 

表Ⅲ-1.1-32 FIB-SEMで観測した微構造変化の比較 

 



 

Ⅲ-1-66 

i．電極の劣化と過電圧（円筒横縞形） 

 円筒横縞形では、前プロジェクトからの経緯から、空気極を改良してセリア中間層を挿入

すると同時に実験装置内に空気導入管としてクロム発生源となる合金製を用いるかクロムを

含有していないセラミックス製をもちいるか、使い分けて性能評価をしてきた。空気極の過

電圧を分離解析した結果を図Ⅲ-1.1-52に示す。図中 Type Iから VIの説明は表Ⅲ-1.1-21（ペ

ージⅢ 29）に与えられている。セリア中間層のない Type I では過電圧は大きく、劣化も激

しい。この劣化には微構造変化による効果とクロム被毒とが関与している。セリア中間層が

ある場合には、過電圧が非常に小さく、なおかつ劣化が極めて小さい。Type VI のクロム源

ありの耐久性試験後のクロム濃集の測定がまだ SIMSを用いて行われていないが、界面に濃集

していた Type Iとは異なると予想される。 

 LSM 系空気極の場合は、三相界面近傍に酸素ポテンシャル勾配を生じさせる過電圧がクロ

ム被毒の駆動力であることは良く議論されているところである。従って、今回のように過電

圧が著しく低下した系ではクロム被毒効果が強く表れないということはこの従来の理解と良

く整合する結果である。 

 

 ii．電極劣化と温度効果（円筒横縞形、小型円筒形）  

低温ほど劣化が大きい原因の一つに、ホットコロージョンなどで知られる不純物として存

在するアルカリ塩の効果が想定される。アルカリ塩は一般的には、低温で固体を、中温で液

体を生成し、高温で揮発する傾向を示す。但し、液化する温度領域は塩の組成に強く依存す

る。例えば、ナトリウム硫酸塩・クロム酸塩・塩化物の系では、塩化物の濃度が高いほど低

温で共融体を生成する。円筒横縞形の改良セル（セリア中間層を挿入した空気極）では、セ

リア層に生成する CaMnO3系の生成物分布が低温ほど連続した層状となりその厚みを増す。円

筒横縞形では Na, Si以外に目立った不純物の汚染はないので、慎重にその化学的原因を検討

する必要がある。最もあり得る機構として Na-Si-O 系で液体が生成し、空気極成分の焼結特

性を促進している可能性がある。 

小型円筒形の空気極の過電圧が高く、かつ劣化率が大きいことの原因が明確に解明された

わけではないが、最も妥当と思われる解釈は、硫黄あるいはクロムによる被毒である。SIMS

で測定した初期セルでは硫黄が電極層内で比較的一定濃度で分布しているため、Na2SO4、K2SO4

 
図Ⅲ-1.1-52 円筒横縞形空気極の過電圧とその時間変化 
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などのアルカリ硫酸塩として空気極表面に分布していたために、初期過電圧も高く、劣化率

も大きくなったと思われる。クロム被毒については次項で考察する。 

 iii．クロム被毒（共通的理解） 

被毒の観点からはクロム濃度が重要となる。低温作動の小型円筒形では、九大の STEM、産

総研の FESEM によりクロムの凝集する領域が空気極層内に点状に分布するのに加え、電解質

結晶粒表面に現れ LaCrO3の生成を示唆している。これは、SIMS による Cr の界面濃集の観察

結果と良く整合する。他方、筒状平板形・筒状横縞形では同様な活性空気極を用いているに

もかかわらず、クロム被毒効果は小さい。 

 特に空気極にとってクロム被毒が重要であるので、次のように異なる空気極に対しても前

期で一般化した劣化モデルを基礎にしてさらにカソード活性点からのプロトンの発生を考慮

した機構（後述する一般化されたモデル）を想定して、元素による各機構の相違という立場

で、理解することとした。具体的には次の通りである。 

LSCF、LSF 系空気極では、SrCrO4 が生成するが、多くの場合空気極の表面層に生成し、電

気化学的反応場まで到達する現象は本プロジェクトスタックではほとんど観測されていない。

この原因として SrCrO4生成によるトラップ効果が大きいことの他に、更にカソード反応の一

部（10-5から 10-3程度）としてセリア中のプロトンが酸化し水蒸気を発生する反応が進行し、

水蒸気とともに Sr(OH)2蒸気が発生するために、空気極表層まで気相を拡散して Cr含有蒸気

と反応する効果も大きいと判断するようになった。 

他方、ランタンマンガナイト系空気極では SrO の熱力学的活量が小さく反応性が小さいた

め、Sr(OH)2は発生せずに、Mn(OH)2あるいは凝集していた Cr2O3が CrO2(OH)2として揮発する

機構が優位になると思われる。 

Sr成分を含まない La(Ni,Fe)O3空気極が SrCrO4生成反応の役割に関連して注目されている

が、Twente大学の研究では、セリア中間層のドーパントとクロム含有気相種が反応して GdCrO3

 
 

 
図Ⅲ-1.1-53 (a) クロム被毒を例にした一般化された被毒モデルの５過程 

(b) LSCF系空気極と LSM系空気極におけるクロム堆積箇所とセリア中間層 

の水蒸気、金属水酸化物蒸気発生の役割 

発電部分非発電部分
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が生成する事を報告している。この現象は本プロジェクトで見いだされた円筒横縞形 LSCM系

空気極にセリア中間層を使用したときに、クロム濃集が空気極中よりもセリア層中の方がや

や高いことと相関していると思われる。 

また小型円筒形の空気極と LSGM 電解質の界面で LaCrO3の生成が FESEM、STEM の観測で示

唆されたが、LSGM電解質からの水蒸気の発生が少ないこともあって、クロム含有気相種が電

極奥深くまで進入して反応したものと思われる。 

以上のような考察から、クロム被毒を決めている要因は 

① 不純物濃度ならびに気体の流速。電極内部に輸送されるクロムの量。 

② 熱力学的な反応の駆動力。SrCrO4 生成の場合は、トラップ効果が高いので、上記クロム

輸送量が減じられて、電気化学的反応場にいたる。 

③ 電流密度に依存した水蒸気発生と関連する金属水酸化物蒸気の発生。 

このようにクロム被毒の様相が複雑なことから、クロム量を増大して行う(行ってきた)加

速劣化試験結果をそのまま定量的に低クロム濃度まで外挿するのは危険であることが判明し

た。 

 iv．硫黄被毒 

最も興味深いのは硫黄濃度である。900 ºCで作動する円筒横縞形では 10 ppm以下であるの

に対し、650 ºCで作動する小型円筒形では 1000 ppm以上と著しく高い。筒状平板形・筒状横

縞形では 100 ppm 程度観測された。この値は産総研つくばで LSCF 電極を空気中 800 ºC で運

転した時の（空気あるいは実験系からの）汚染とほぼ同程度である。 

実証研究などで空気極が硫黄に汚染されていることが観測されたたため産総研で SO2 の被

毒試験が前期に引き続き行われた。その結果、興味深い現象として次のことが見いだされた。 

空気を用いた実験においても硫黄の汚染が空気極内で観測された。空気中の汚染 SO2 あるい

は、空気導入経路からの汚染と思われる。ただし、このレベルでは、性能の低下までは観測

されなかった。 

硫黄が凝集するのは空気極中の電解質界面に近いところであり、 

SrO+SO2(g)+0.5O2(g)＝SrSO4 

の反応から予想される高酸素分圧領域ではなく、電極過電圧のために酸素分圧が下がってい

る領域である。このことを説明するには、電気化学的酸素の還元反応に伴う解離酸素原子が

反応に関与しやすいところであるため、更には空孔が上記反応の活性サイトとして寄与する

ことができるためと思われる。  

クロム被毒と比較して空気極の硫黄被毒は水蒸気の影響はあまり受けず、SrO 活量の影響

を大きく受けるとともに、反応サイト依存が強いことから上式を進行させるための解離酸素

原子が大きな決定要因になっていると思われる。このように考察することでクロム被毒と硫

黄被毒を相互に矛盾なく説明できると思われる。 

v．微構造変化に伴う電極性能変化予測 

小型円筒形における Agの濃集が電極性能に与える影響について３D再構築微構造と電極反

応モデルを結合することによってシミュレーションした。実測されたように Agが局所的に凝

集している場合には、電極性能への影響はほとんどないことが明らかになったので、極限条

件として Agが電極・電解質界面に全面的に濃集した場合についての電極性能を予測した。今

回の解析では Ag が電子伝導体としてのみ寄与することを仮定して取り扱ったが、Ag の電気

化学的性質も考慮することにより予測性能は向上すると思われる。 

この系では加速劣化試験とは直接関係はないが、微構造の変化が一定程度現れている状態

でどの程度の性能低下があるかを見積もることは、加速劣化法あるいは更なる高度な予測技

術にとって重要となると思われる。 

vi．抵抗成分の定量的把握 

前期において FIB-SEM 解析技術がセリア系中間層と YSZ 電解質の界面近傍で生成する

SrZrO3が明確に解析できることが明らかになった。 

後期課題の中で、1000 ºC温度加速した試料の SrZrO3生成域の解析を京大・東大の FIB-SEM

(a) 

(b) 
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を用いて観測した。その結果、セリア中間層全体に SrZrO3が生成しており、明らかに Sr の

みが拡散しているというよりも Srと Zrの双方が拡散していることが判明した(図Ⅲ-1.1 -54

参照)。また、産総研の PLD で製膜したセリアを用いた拡散実験では、1200 ºC と 1100 ºC で

は、Srと Zrとの拡散挙動が異なることが見いだされた。また九大では、2000時間 800 ºCで

運転させた空気極の SrZrO3生成域を STEM で観察するとともに電子線回折による結晶方位の

測定も行うことによって層状に分布している SrZrO3相とセリアリッチ相が同じ結晶方位をも

っていることを見いだした（図Ⅲ-1.1-20参照）。また、この二相共存結晶と隣り合うやや大

きなセリアも同じ結晶方位をもつことから、考えられる拡散過程としては、セリア中を Srが

バルク拡散し、Zr濃度の高いところで、SrZrO3とセリア二相共存領域が生成するものとおも

われる。Zrがセリア中へ拡散するためには、SrOあるいは SrZrO3などが存在することによっ

て拡散が促進する機構が必要となる。 

 これらのことより、セリア膜中の Sr、Zrの拡散挙動は複雑であり次のように数段階に分れ

て進行するが、それぞれの段階を支配する要因の温度依存性が異なることが強く示唆された。 

① 第 1 期：高温で調整されたセリア中間層と YSZ 電解質膜の界面ではセリアとジルコニア

が相互固溶をする。LSCF などの活性空気極を成膜する段階あるいは運転温度での通電開始

初期には、セリア層中を Srが拡散してきて、ジルコニアが存在する領域で SrZrO3とセリア

リッチ相の層状構造を生成する。改良後の SrZrO3 生成域はこの段階に対応するものと思わ

れる。 

② SrZrO3-CeO2 二相領域は、第１段階では、Srの拡散パスになっていると思われる。つまり、

SrZrO3が生成し始めさらに生成量が多くなるためには、Srが二相共存域を拡散し Zr-リッチ

領域に到達する必要がある。一方で、成膜時の微構造の違いあるいは温度の効果で、同じ

二相界面領域を Zr が逆方向に拡散できる条件が現れる。二相界面から粒界に Zr が達する

と、粒界に沿って（あるいは多孔体であれば表面に沿って）Zr が拡散する過程で空気極か

ら拡散してくる Srと出会い、粒界（表面）に沿って SrZrO3が生成している。これを第２段

階と呼ぶことができる。この Zrが拡散することによる SrZrO3相は、比較的大きな結晶粒に

成長することができ、空孔もうめることができる。二相共存域とは異なる化合物の配列構

造をとる。 

 

 

 
図Ⅲ-1.1-54 1000 ºCで加速劣化させた筒状平板形試料の FIB-SEM像 

Sample No. 1 No. 2 No. 3 No.4

熱処理 0 h 500 h 1000 h 2000 h

温度 1000ºC 1000ºC 1000ºC 1000ºC

(a) (b)

(c) (d)

GDC SrZrO3
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③ このような SrZrO3生成領域がセリア層全体に及ぶと、次に電解質の内部にも Sr が粒界

拡散して SrZrO3を生成する。この時期を第３段階と呼ぶことができる。 

京セラが行った 1000 ºC熱加速 0 hでは第１段階（生成量はほとんどゼロ）、500 h、1000 h

では第 2段階、2000 hでは第３段階に対応する。一方、筒状平板形の改良後（図Ⅲ-1.1-4参

照）は依然として第１段階にとどまるものの、改良前セルでは第２段階に達している。 

 産総研が行った PLD膜での拡散実験では 1100 ºCよりも 1200 ºCの方が PLD膜での拡散実験

なく中の Zr拡散が Sr拡散よりも優位になるため、Zrと Srとでは Zr拡散の方が活性化エネ

ルギーが高いことが示唆される。 

 以上のような考察から、SrZrO3 生成による長期耐久性の評価には、第１段階から第２段階

への移行がどのような因子に左右されて進行するのかを把握することが最も重要であると思

われる。 

 京大・東大では、FIB-SEM 解析によって取得した 3 次元微構造データを詳細に分析し、導

電パスを支配する屈曲度パラメータなどの数値情報の比較とともに、伝導度の直接的な解析

を行いどのパス上でポテンシャルの低下が起きているかなどを詳細に分析し、相互の微構造

変化に対応する伝導度を評価するとともに、実測値と比較している。 

 このような解析は、事前に仮定していた抵抗増大に関する描像を検証することができる。

すなわち伝導度の小さい SrZrO3が生成することで抵抗の増大を招くため、Srの輸送量（ある

いは SrZrO3の生成に関与する Sr 量）で整理すれば、強い相関がとれるはずであるという仮

説を、単なる実験値による検証ばかりでなく、微構造の変化としても、検証することができ

るために、加速劣化法の基盤からの検証にもなっている。 

 更に各段階における拡散種の特定と拡散係数の確定ができれば、途中まで生じた微構造変

化がその後、どのようなパターンで発展していくかなど更なる高度な予測法に結びつけるこ

とができるであろう。 

 

（ｃ）燃料極に関する検討 

i．ニッケルの凝集 

 前期での検討スタックも合わせ、参画スタックのすべてのニッケルサーメット電極の耐久

後の微構造を京大・東大が FIB-SEM で詳細に検討した。その結果次のような３グループに分

類することができた。 

① 微構造変化は認められるも、性能変化を示さない。 

② 微構造変化と性能変化が相関する 

③ 微構造が大きく乱れ、致命的な損傷を受ける。 

これらは、ニッケルの凝集による劣化の 3 段階を表しており、ステージ１）にある燃料極

もある限界値を超えると、劣化し始めると予想される。従って、どのように凝集が進展し、

どのような微構造状態になった時に、性能低下をはじめるかを見極めることが長期安定性に

は重要である。 

このような限界値あるいは限界を与える特性値を明らかにしていくためには、得られた三

次元微構造データから予測される電極性能がどの程度現実の電極の性能を再現できているか、

性能の違いをもたらすものがどのような構造的特徴であるかを解析する必要がある。現在、

東大・京大で進められている電極性能予測はその一歩であり、着実に進展させる必要があろ

う。 

ii．ニッケルサーメット電極の塑性変形 

 東北大学では、セルの機械的性質の測定・収集・評価から、セルの応力解析を行って実機

レベルでの比較を行い、前期では円形平板形の機械的安定性の評価を行った。このとき明ら

かになったのは、計算された応力値と実際に生じているであろう応力値との間にへだたりが

あり、その原因は塑性変形を取り込んでいないためであった。したがって、塑性変形を起こ

すニッケルサーメットの電極の塑性挙動を明らかにするのは重要なポイントであり、応力解

析の高度化を図る上で不可欠であった。 
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iii．ニッケルサーメット電極・支持体の Redox 耐性 

 ニッケルサーメット電極・支持体における Redox 時における機械的性質に関する検討が筒

状平板形を用いて行われ、良好な Redox耐性が確認された。 

 九大において筒状横縞形を用いたシャットダウン試験が行われた。図Ⅲ-1.1-55 に示すよ

うに、温度降下時に横縞形セルスタック中の各セル電位が順次 0 V近辺まで低下することか

ら、電位を与えている電極 3 相界面上に存在するニッケルはすべて酸化されているが確認で

きる。このような条件化で行われた試験で、ニッケルサーメット電極の性能劣化はほとんど

ないことが確認された。 

 

（ｄ） 加速試験法に関する検討 

 本プロジェクトの目標は、劣化機構解明と加速試験法の立案・検証・確立がセットになっ

ている。本プロジェクトを遂行する中で、劣化現象が一つの劣化要因によって引き起こされ

るのではなく、更に複雑な様相を呈することが徐々に明らかになった。特に本プロジェクト

の前期では、製造手順に起因する製造直後のセルの状態が重要で有り、後期ではそれに加え、

運転条件も大きく劣化の進展に影響を与えることが明らかになった。 

 これらの理解を図示すると図Ⅲ-1.1-56 のようになる。開発初期に現れる劣化現象は、大

方の劣化要因がわかり、抑制策なり改良方法が得られれば、加速試験にかけられることもな

く製造過程の改良へフィードバックされる。 

 ある程度劣化の激しいものが改善され、長期の耐久性試験が行われるようになると、長期

耐久性に影響を与える劣化要因も限定されるようになり、その特定された要因に基づいて加

速試験が行われる。加速性が良い場合には、短期間の内に寿命予測ができるようになり、改

善策が十分であるか、更なる改善が必要かが明らかになる。 

 また、劣化機構が複雑な場合には、一つの制御要因を抽出することが困難になる。そのた

め、加速試験よりも、複雑さをそのまま評価できるシミュレーションを行うことになる。こ

こでのポイントは如何に長時間にわたる進展モデル・発展モデルを構築し、質の変化に対応

できるかにある。 

 このように考察すると、複雑な系で無理に加速試験を行う意義はそれほど大きくはなく、

それ以上にシミュレーション技術の進展が望まれることになる。 

 以下では本プロジェクトで考察したより具体的な劣化現象におけるその複雑さの程度を概

観しておく。 

 

 

 
図Ⅲ-1.1-55 筒状横縞形シャットダウン試験時の温度変化と電位変化 
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i．一般化された不純物被毒モデルの構築 

 前期で提出した一般化されたモデルを更に発展させて次のような 5 過程を想定することと

した（Cr被毒を例にした 5過程については図Ⅲ-1.1-53(a)に図示されている）。 

① 化合物生成過程（トラップ効果） 電極物質と気相不純物種が出会った場所で反応して

化合物を生成し、トラップ域として機能する過程。 

② 化学的凝縮過程：気相不純物種と電極物質とが反応し、凝縮相を電極全域で析出させる

反応。駆動力は濃度・活量の差による化学ポテンシャル差で正方向・逆方向とも生ずる。

➀と➁は同じ反応である可能性もあるが、速度論的因子が異なることを想定している。反

応速度が速ければ➀の過程が優先することになろう。 

③ 電気化学的凝縮過程：気相不純物種が電気化学的副反応として凝縮する反応。駆動力は

過電圧により生じる化学ポテンシャル差。一方向のみ進行する。凝縮後に、電極物質との

化学的相互作用などが新たに生じる場合もある。例えば析出相として凝縮したものが、電

極物質の内部に固溶するなど。 

④ 電気化学的揮発過程：電気化学的反応場に堆積した不純物が、電気化学的副反応として

揮発する反応。駆動力は過電圧による化学ポテンシャル差。一方向のみ進行する。 

⑤ 化学的揮発反応：電極物質と気相不純物化学種との反応で、揮発側に平衡シフトさせる

反応。 

このモデルでは、気相不純物化学種と電極物質の化学的過程を想定されうる限り数え上げ

いくつかの過程に分類した後、個々の不純物被毒現象において性能劣化との相関関係がどの

ように生じているかを明らかにする。前期で提案したモデルよりも更に強調されているのが

過程４の電気化学的揮発過程である。特に重要視したのが、カソード副反応として生じる可

能性のある水蒸気の発生である。 

      2H+ + 2e- + Oad ＝ H2O(g)  

YSZ とセリア中のプロトン溶解度を比較すると 2 ケタの違いがあるので、セリアを電解質あ

るいは中間層として用いたときにより多くの水蒸気が発生することは SIMS を用いたモデル

実験で確認されている。但し、セリア中のプロトン濃度・伝導度を酸化物イオン濃度・伝導

度と比較すると 10-3以下だと思われるので発生する蒸気圧も 10-3気圧以下だと想定される。

 
 

図Ⅲ-1.1-56  劣化機構解明と高耐久性・高信頼性の確立に必要な技術 
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このような考えは、LSCF 電極と Cr 含有蒸気との反応が OCV 条件下と発電時で異なることか

ら導出された。水蒸気が発生すると、LSCF中の Sr、Coなどは水酸化物蒸気として揮発する。

LSM系電極では Mnと Srが揮発するがその蒸気圧は LSCFに比し小さい。このため、LSCFの時

のみ、Sr(OH)2 発生がおこり、輸送されて表層における SrCrO4 生成に結びつく。小型円筒形

で SrCrO4生成を表層で観測されないのは、温度が低いことによる Sr(OH)2発生量（あるいは

蒸気圧）の低下のためであろう。いずれにしてもこれらの金属水酸化物蒸気の分圧は 10-10気

圧程度であろう。このようにセリア層を用いたときに水蒸気が発生しうるということを想定

すると、従来観測されてきた異なる空気極のクロム被毒挙動が、統一した描像の中で考察で

きる。 

 このモデルで前提としている 5 過程がどのように各被毒減少で特定できるかを表Ⅲ

-1.1-32 に示す。また、Cr 被毒を例にして、どのように運転条件がそれぞれの過程の影響度

に変化を与えるかを図Ⅲ-1.1-57に示す。 

 空気極性能が三相界面上に堆積したクロム量に依存するという単純なモデルを立てたとし

ても、堆積量自身が、セルの運転状況に大きく依存することがわかったので、クロム被毒を

対象にした寿命予測には、運転履歴の情報とその各プロセス中に変化するクロム蓄積量の見

積もりが必要となる。電極性能とクロム蓄積量との相関をとることが加速試験であるとする

と、実際の寿命予測はより複雑なシミュレーション技術を必要とすることを示している。 

 

 

     表Ⅲ-1.1-32主な被毒劣化現象と主な素過程、抑制策、運転条件依存性など 

 第 1過程 第 2過程 第 3過程 第 4過程 第 5過程 抑制策 
運転条件

依存性 

スタッ

ク条件 

Cr 被毒 LSM 無し 
B-サイ

ト固溶 

Cr2O3析

出 

水蒸気発

生 

Na によ

る揮発 

セリア層 

Cr 源減 

温度、過

電圧 

合金低

温化 

Cr 被毒

LSCF(中温) 

SrCrO4

生成 

SrCrO4 

B サイト 
 

Sr(OH)2

発生 
 Cr 源減 

温度、電

流密度 

コーテ

ィング 

Cr 被毒

LSCF（低温） 
  

Cr2O3 

LaCrO3 
無し  S 減少   

S 被毒 LSM 無し 吸着 吸着  脱着 必要なし   

S 被毒 LSCF  化学吸着 
化学吸着 

SrSO4 
  S 源減  

製造条

件 

S 被毒 Ni 無し 吸着  SO2発生 脱着（遅）  温度変化 
BOP合

金 

P 被毒 Ni Ni-P 固溶 析出 
HPO2 

HPO3 
 

P 混入防

止 
 

トラッ

プ位置 

 

ii．石炭ガス化ガスの被毒反応と一般化された被毒モデル 

後期においては、硫黄（H2S）に対してより長時間の試験を行い、劣化が徐々に進行する傾

向を認めた。上述の一般化されたモデルでは、初期硫黄導入時以降のステップ状に低下する

性能変化については、化学的・電気化学的硫黄の凝集反応と、凝集硫黄の二酸化硫黄への電

 
図Ⅲ-1.1-57 LSM系空気極の Cr被毒における稼働条件の違いによる各要因の影響度の変化 
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気化学的酸化揮発反応のバランスでニッケル電極上に吸着している硫黄化学種の濃度が一定

に保たれているために起こると想定している。今回の結果はそのバランスがわずかずつ偏倚

する事を示している。凝集反応は吸着反応ばかりでなく、ニッケル内部への固溶も含むため、

長時間では少し筒状態が変化すると思われる。そのような効果も取り入れて劣化現象を決め

ている要因をさらに分析する必要がある。このためには、通常の状態で劣化の少ない安定な

セルを利用することが望ましい。特に運転前には硫黄の汚染が少ないことを確認する必要が

あろう。 

 

iii．セル集合体としての機械的信頼性 

機械的解析課題では、模擬セルを用いた実験をすることで加速試験と同等なことを試みる

検討を行ってきたが、劣化機構解明の全体像が図Ⅲ-1.1-57 のように定式化された後で再整

理してみると、図中の作業の後半に属するシミュレーション技術が機械的解析課題の担当す

る分野であることが示唆される。以下では、この観点に従って、再整理する。  

➀ 体積変化発生現象と応力   

 スタック構成材料の中で体積変化がおこり応力関係が変化する原因となるのは熱膨張、酸

化還元反応に伴う体積変化および化学的膨張である。前者は温度分布が重要であるのに対し、

後者は化学ポテンシャル分布特に酸素ポテンシャル分布が重要となる。 

化学的膨張は化合物の中で原子価変化が起こり、体積が変化するもので希土類添加セリア、

ランタンクロマイト系インターコネクト、コバルト含有 LSGMなどが該当する。 

前期起動停止課題（円筒平板形）において、東北大学は三菱マテリアルと共同して円

形平板形セルの応力解析を行い、三菱マテリアルが行った限界試験結果と比較検討すること

 
 

図Ⅲ-1.1-58 (a) 模擬セルを用いた変形の観察、(b) 運転条件を考慮したシミュレーシ

ョン結果 (c)計算結果と比較すべき実験値  
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により、円形平板形セルが限界を超えてクラックが入る場合に、どの位置からどの方向に進

むかを考察する基盤情報を提供するとともに、このような応力集中に影響を与えるセル厚、

セルサイズ、セル内温度分布などの因子に対して検討を行い、セル内温度分布の影響が大き

く現れるなど、実機セルの破戒挙動を再現することに成功した。 

 後期においては、筒状平板形、小型円筒形などについてのモデル化を行い、必要な物性値

の取得とともに応力解析、変形解析を行った(図Ⅲ-1.1-58 参照)。現在の取り扱える大きさ

は計算時間の制約などのためそれほど大きくは設定できないが、スタックを構成するセルな

らびに関連材料を含んだ系として取り扱っているため、集合体として応力解析ができる段階

になった。 

➁ 応力とクリープ挙動 

 金属とセラミックスを用いた場合、クリープ挙動が異なるため、SOFCのスタック技術の中

で如何に金属とセラミックスを共存させて用いるかが重要となる。ニッケルサーメットの塑

性変形を実験的に検討した結果、機械的応力の計算の絶対値が妥当な値となり、実用的な状

況を検証することができるようになった。 

➂ 運転状況を考慮した数値シミュレーション 

 後期ではシャットダウン特性評価が一つの焦点となっているため、応力解析においても運

転状況を考慮にいれた取り扱いを行った。特に起動停止時には、温度変化に加え、酸素ポテ

ンシャルも大きく変化するが、セル集合体として見た場合、酸化物イオン伝導体と活性電極

とが組み合わさっていることから、中高温域では電気化学的局部電池として作動し、温度勾

配による電位が発生しているなら、温度を均一化する方向に電流が流れ、燃料組成あるいは

酸素濃度に勾配があり電位値セル内で分布が生じれば、同じく内部局部電流が流れ、電位を

一定にするように働く。このことは、シャットダウン時に観測される電位（例えば図Ⅲ-1.1-55）

からも伺い知ることができる。このような考察から、起動停止時の応力解析には、局部電流

が流れうる領域と流れない領域との境界領域で特殊な状況が現出することが予想される。 

➃ 化学的・機械的相互作用 

 本プロジェクトの開始時に、化学・機械的な相互作用が重要になるであろうと予想したも

ののが、成果としては十分に示すことができなかったが、その端緒となる現象はいくつか観

測され、シミュレーション技術としても同じフレームの中で考察できるように考え方の整理

がおこなわれてきた。 

例えば、電解質の項で述べた製造時に固溶する NiO の還元が及ぼす相変態・ニッケル金属

析出への影響が、起動停止時における温度変化・酸素ポテンシャル変化へと拡張されると、

更に応力解析の的確性を向上させると思われる。 

また、不純物による影響も今後検討する必要があろう。セル内で濃集することが明らかに

なった Si, Pはニッケルのシンタリングも誘発する。 

 

iv．スタック・スタック材料を用いた加速劣化の事例研究 

後期において、スタック側が行ったいくつかの加速劣化試験法についてここで考察する。

基本的な発想は、選定した性能劣化現象を決めている要因を抽出し、その主たる要因を決定

づけている物理的性質を運転条件とは違う環境で変動させ、性能劣化との関連性を調べるも

 
図Ⅲ-1.1-59 加速劣化試験法の前提となる考え方。 
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のである。Ⅲ-1.1-59 に示すように劣化の示標となる物性が想定され、その物性値の変化幅

が数千～数万時間では、あまり大きく変化しないときに、長時間運転ではない別の方法で加

速、進展させることで当該物性値の値の大きな試料を作成し、その性能を測定することによ

って変化幅の大きな相関を手に入れることにある。適当な稼働時間と当該物性値との相関が

得られれば、間接的に長時間にわたる性能の予測ができることに対応する。 

 実際この考えで適用された加速試験としては次の項目を挙げることができる。 

➀ 高温円筒横縞形空気極における低運転温度領域での性能劣化に関する加速効果 

  高温円筒横縞形空気極はセリア中間層を挿入することによって大幅な過電圧の改善がなさ

れたが、低温域で微構造の変化が顕著であることが産総研によって指摘された（前期成果）。

三菱重工業では温度を変化させて性能を詳細に観測するとともに、微構造の変化としてセリ

ア層と空気極層間に形成される緻密ペロブスカイト層の厚さを一つの指標として抽出した。

種々の条件下で厚さの異なる電極を作成し、厚さと性能との関係を明らかにした。厚さの時

間変化の挙動予測と厚さと性能との相関より、長期耐久性を評価した。 

 この現象の重要な点は性能低下が低温ほど進行するのが早いということである。このため

低温で生成した緻密膜層の性質と高温で（加速）成長させた緻密膜が同じ性能低下を及ぼす

のかという疑念が残る。この違いをより明確にするとともに、低温で促進する要因そのもの

を突き止め除去することを目指すことも重要と判断している。 

➁ 筒状平板形セリア中間層内の SrZrO3生成の温度による生成速度加速効果 

 前プロジェクトからの検討によって、空気極と YSZ電解質の間に挿入するセリア層中を Sr

が拡散して YSZ電解質とセリア中間層の界面に SrZrO3が製造段階で生成することおよび運転

中にも Srが拡散が進行することが判明した。京セラでは、この効果の時間変化を評価するた

めに、セルの温度を上げて拡散を促進することによって SrZrO3生成量を増やし、運転温度に

戻してセル性能を評価して、長期耐久後の性能を予測する加速試験法を検討した。この方法

自身は一定程度の成果をもたらしているので有力な方法であると判断できる。但し前述した

ようにいくつかの SrZrO3生成段階があるという観点からみた場合、その発展機構を制御して

いる因子を更に見極める必要があろう。 

➂ 筒状平板形燃料極のニッケルシンタリングによる効果と性能への反映 

 ニッケルシンタリングによる効果を明らかにするために、同じく京セラでは、シンタリン

グを表す指標としてニッケル粒径を選び、新たにニッケル粒径の大きな燃料極を作成し、そ

の性能を測定することによって、ニッケル粒径と性能との関係を導出するとともに、粒径の

時間変化を予想することによってニッケル燃料極の長期耐久性を評価している。 

 この方法が機能するためには、(酸化)ニッケル粒径の大きい原料から出発したサーメット電

極微構造が、微粒から出発したサーメット電極のニッケル凝集後の微構造が同じになると仮

定されている。これも別途検証しなければ成らないであろう。 

 燃料極のところで記述したように、ニッケルのシンタリングと性能変化にはいくつかの相

関パターンがあり、その違いがどのような時に生じるのを発展モデル的にとらえる必要があ

る。 

➃ 円筒横縞形における Cr 被毒試験 

 これは意図された加速試験ではなかったが、長期耐久性試験に用いた合金製空気導入管か

らのクロミウム蒸発が、結果として BOP（ガスタービンおよび関連する配管）からのクロミ

ウム蒸発より多かったため、適切な濃度加速試験となった。 

 

 以上のようにスタック側においては、長期耐久性を短期に評価するための加速試験法に対

する意欲が強く、かつ実際に多くの試みを行っている。概ね、目的とする結果を得てはいる

が、いずれの場合も劣化要因を一つに絞れているとはいえないため、加速劣化試験法として

の適否は慎重に検討する必要がある。 
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（ｆ）SOFC における劣化の特徴と今後の取り組み方 

i．本プロジェクトで扱った寿命予測、加速劣化試験法および劣化機構解明 

寿命予測は、電中研が行った性能評価に基づいている。この方法ではスタック性能を空

気極過電圧、燃料極過電圧およびその他の抵抗成分の増大に分離するため、劣化要因分析

と良く整合する枠組みを提供している。また、スタック性能の評価に際しては、運転温度

の変化、電流密度の変化なども観測しているため、運転状況に応じた整理ができていて、

適用性が高い。また、本プロジェクトでは、電解質材料などの内部の酸素ポテンシャル分

布が重要な状態量としてクローズアップされてきたが、本性能評価が、空気極過電圧と燃

料極過電圧を分離・同定しているため、そのときどきの酸素ポテンシャル分布を導出する

ことを可能にしている。このことは、機械的性質などの解析を行う上での重要なパラメー

タを提供することに対応する。電極過電圧部分がそれぞれで分離されているので、これか

ら発展するであろう電極性能予測法との整合性もよくとれるであろうし、その他の部分で

も、整合性ある情報を提供するとともに、他の解析と連動させることができるフレキシブ

ルな表現となっている。 

加速試験法として認識できるいくつかの試みが行われ、ある程度の有効性が認められた。

但し、本プロジェクトでの基本的な立場は、劣化機構解明と連動しない加速試験法は、そ

の有効性をあまり過大に期待しない方がよいというものである。実際、本プロジェクトで

明らかになった一般的傾向は、単純そうにみえる劣化であっても、意外と要因的には複雑

であり、複数の過程が競合したり、連動したり、逐次的に起きていることが強く示唆され

た。従って、今後の劣化挙動の適切な理解はこれらの複雑性を取り入れたシミュレーショ

ン技術が不可欠になるとの認識を深めるにいたった。 

ii．本プロジェクトで扱った劣化と製造過程・運転条件との関連 

前プロジェクト、本プロジェクト前期を通じて考察してきた劣化要因を概観してみると、

概ね製造時に起因する劣化と外部より混入した不純物により劣化とに分類できる。また、運

転条件に強く影響される様相も徐々に明らかになってきた。 

製造時に起因するものの多くは、製造温度で局所的平衡状態が実現された後、運転条件下

あるいは起動停止時も含めた条件下で新たな平衡に移るための物質移動過程が、特殊な元素

のみ拡散しうるという束縛条件の中で起こることによる。拡散ばかりでなく、固相が関与す

る表面反応でも特殊な条件が実現される場合がある。例えば、円筒縦縞形の電解質粉化、筒

状平板形・筒状横縞形のニッケル固溶による相転移促進などはマンガン・ニッケルなどの拡

散が関与するとともに、粉化では核形成の段階でも特殊な状況が現出していると思われる。

今後もセルの改良などが行われる時には、このような劣化要因を想定する必要がある。 

 電解質以外の材料では、最高温度で焼成しない部位で劣化を示す例が多かったが、その理

由の一つとして焼結温度が比較的低いために、わずかな不純物（燃料極では硫黄、リンなど）

の影響で微構造が大きく変化するためと思われる。他方で、高い温度で焼結した場合でも同

じメカニズムで劣化が現出する可能性は残ると推測され、ただ現出するまでの時間がより長

くかかると理解した方が適切であると判断される。特に燃料極の硫黄汚染については、起動

停止サイクル時に大きなニッケルシンタリング効果を示していた円形平板形の汚染の程度よ

りわずかに１桁しか違わない濃度まで汚染が達しうることが数千時間から 1 万時間の耐久試

験より明らかになった。今後の適切な対策が必要とされる。 

 図Ⅲ-1.1-56 を用いて再整理するならば、製造過程は、種々の劣化現象の原因を作り出し

ているプロセスであるとともに、劣化機構解明の成果を用いて改良を行う場となっている。

このために、劣化機構解明の整理の方法として製造過程で規定される状態と劣化とを結びつ

けた解析が必要となるとともに、製造されるセルの初期状態のキャラクタリゼーションも重

要な技術の一つとなる。 

 また、後期においては運転条件が劣化に及ぼす影響も焦点の一つになった。運転温度の影

響は全く傾向を逆にする劣化があることを示している。通常であれば、温度が高いほど劣化

が大きくなる。例えば、合金の酸化皮膜による抵抗増大では、温度が高くなると被膜自身の



 

Ⅲ-1-78 

電気伝導度は高くなる（ホッピング機構など）が、被膜成長速度が大きくなる効果の方が強

くでて、結果として温度が高い方が、抵抗増大が大きくなる。逆に、液体生成に起因する物

質移動が促進される場合（アルカリハライドなど）では、液体が固化ならびに揮発に対して

安定となる温度領域が比較的低温で現出するために、運転温度が低いほど劣化が強く表れる

こととなる。前期における種々の局面で考察した Ni-S系の共融物も同じような挙動をしてい

る。また、LSM 系空気極で起こるクロム被毒も温度が低いほど著しいが、これは低温ほど過

電圧が大きく、活性点近傍での酸素ポテンシャル差が大きく生じ、被毒の駆動力を大きくさ

せているためである。低温ほど劣化が著しい現象は、更に温度を低下させていくと劣化を抑

制する新たな速度論的要因が現れる。したがって、温度効果が変化する領域での取り扱いは

より複雑になるであろう。図Ⅲ-1.1-56 を用いて再整理するならば、いくつかの要因によっ

て劣化が決定づけられている場合、それぞれの運転条件依存性を明らかにし、どの領域で、

どのような要因が主たるものとなるかの解析が必要となり、シミュレーション技術によって、

大きくパラメータを変更させて、その特徴を明らかにすることが重要となろう。 

 

iii．スタック側から要望されている今後の耐久性・信頼性の確立に関連した課題 

スタック側から要望されている今後の課題は、現在完成して耐久性を検討しているスタッ

クのみならず、今後低コスト化と耐久性との両立の実現のために行われる改良セルスタック

の耐久性・信頼性を、短期間で評価する技術の確立である。加速劣化試験法が確立できるの

であれば、重要な技術となるであろう。単純な加速試験ができない場合には、その原因の追

及も含めて総合的な取り組みが必要とされている。 

低コスト化は、種々のレベルで追求されることが予想され、どのような手段に重きを置く

かはスタック開発者の戦略的判断にゆだねられる。それが明確化・共通化されていない現状

では、可能な限りの対策を想定しておく必要がある。例えば想定される方法として 

① 材料の低コスト（前期に一部複数スタック間および原料製造メーカーとで実施） 

② 製造プロセスでの低コスト化（焼結回数の低下など） 

③ 製造部品の低減 

④ セル性能の高性能化による低コスト化 

⑤ スタック構造の低コスト化（大量生産用に設計変更、多層構造の簡略化など） 

⑥ システム部品の簡略化・低コスト化  

➀-➃までは製造過程に関連するものであり、➃,➄などはスタック内の温度分布、酸素ポテ

ンシャル分布、電流分布などが大きく関与するものであろう。また➅については、システム

由来の不純物に関連してくる。 

 

iii．新たな要求に対処するための長期耐久性・信頼性確立に必要とされる技術 

一言でいえば、加速劣化試験法からより高度な迅速評価技術の確立を目指す必要があろう。

本プロジェクトにおける加速試験法の考察から導出された図Ⅲ-1.1-56 記載の技術がこのよ

うな迅速評価技術の中核となろう。すなわち、本考察から導かれることは 

① 製造直後のセル・部位の特性評価の高度化：製造過程が重要であることはますます明ら

かになって来ている。劣化のように材料の変化を取り扱う課題において、出発となる製造

直後の様子をどれだけ的確に把握できるかが鍵となる。 

② 運転中あるいは起動停止中に生じる微小な変化の把握。10 年（9 万時間）以上の耐久性

を短期間で評価するためには、性能劣化に直接反映されないような微小な変化でも捉える

解析技術が必要である。 

③ 微小変化と耐久性・信頼性との関連の把握。電気化学的性能劣化を問題にする場合には、

電気化学的性能の変化を精密に同定できる測定技術とその原因を特定できる解析技術が必

要とされ、さらには上記材料の微小な変化との相関があるかを認定できる技術が必要とさ

れる。また、応力のような機械的安定性・信頼性を問題にするときには、温度および酸素

ポテンシャル分布あるいは通電下であれば電流密度分布などの把握は不可欠であり、さら

には運転状況の変更（例えば、起動停止）に伴って、その変化量を把握できることが必要
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となる。このような情報はセンサーなどですべて入手することはできないので、適切なセ

ンシング技術、診断技術が必要となる一方で、シミュレーションによる総括的な理解も必

要とされる。 

④ 微小な変化から大きな変化にいたる発展モデルの把握。劣化の一般的特徴として多くの

要因が複雑に絡むことが明らかになってきたので、決定的要因が変化をして過程を物理化

学的に明らかにして、どのような発展をしていくかを把握できるモデルの構築とシミュレ

ーション技術が必要となる。 
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（６）まとめ及び課題、最終目標の達成見込み 

 

ａ．まとめ（前期） 

 

① スタック製造法ならびに製造手順によって劣化が現れる部位が異なることを明らかにし

た。いずれも劣化あるいは微構造の変化が顕著に認められるのは、製造過程の最後に調整

された部位である。これは製造時の状態から運転条件化の状態へ物質移動過程を伴って変

化する際に数千時間から 1万時間程度の緩和時間が必要とされるためと理解される。  

② 劣化部位を集学的に詳細に分析し物理化学的特徴を明らかにし、改善の指針を得た。空

気極関連では酸化物中の拡散が重要な鍵となっている。燃料極においては、ニッケルの凝

集が顕著に出るスタックと出ないスタックとに明確に分類できた。ニッケルの凝集を促進

する機構についての検討・考察を開始した。  

③ 不純物による劣化モードを一般化し、個別劣化の検討を一般化された視点から行うこと

ができるようになった。新たに不純物の関与する電気化学的酸化・還元反応の重要性を認

識した。また、化合物生成系ではどの程度化合物生成によって不純物がトラップされ、電

気化学的活性点に到達する不純物がどのような化学種でどの程度の量かが重要であると認

識するに至った。  

④ 化学的・機械的相互作用の例として、熱膨張・化学（還元）膨張による変形と応力解析

を行い実機挙動と比較検討した。  

 

ｂ．今後の開発課題 （前期） 

 

①  共通課題としての劣化挙動の理解が深化したので、各スタックに固有な現象についての

改善策を立案・検討していく。  

②  スタック試験後の解析を SIMS（元素移動、不純物）、FIB-SEM（微構造変化）、STEM（微

少領域での化学変化）などによって集学的にすすめ、物理化学的原因究明から改善策の提

示を行う。  

③  基盤コンソ参画機関が提案する加速劣化試験法についての検討を開始し、適切な方法を

選ぶ。  

④  長期試験および起動停止試験での耐久性・信頼性を見極めるとともに加速劣化試験法の

適用を検討する。  

⑤  直接的、間接的劣化機構に基づいて、性能評価式の時間依存性に反映させる。 

 

ｃ．最終目標達成見込み(前期) 

 

（ａ）スタック耐久性 

 

①  電解質において劣化要因を抱えているスタックについては、まだ検討の余地が多く、最

終目標となっている4万時間耐久および250回の起動停止を同時に満足する改善策は未だ

得られていない。 

②  電解質緻密化プロセスの後に行われる（特にセルについての）製造過程に起因する劣化

現象については、最適化の検討が十分に行われていなかったためと思われ、今回の劣化部

位の特定、物質移動過程の詳細な検討により、改善の方向が明確に見いだされている場合

が多い。特に筒状平板形においては、前プロジェクト「信頼性向上に関する研究開発」よ

り詳細な検討と改善の試みが進んでいるため、成熟度がこの数年でかなり上がってきたも

のと判断される。更に本プロジェクトで得た結果から精緻な改善を行う基盤が得られた。 

③  スタック構造に起因する劣化が最後まで残る劣化部位とすることができる。従って、加

速劣化試験法もスタック構造にあった方法を採用する必要があるのではないかと推測さ

れる。また、基盤担当機関が提案する加速劣化試験法をスタック段階で行いその妥当性を
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検討することは実施可能であろう。 

 

（ｂ）劣化機構解明と加速試験法の確立 

 

①  三相界面と性能劣化との相関付けは、現在急ピッチに行われている。用いる電気化学反

応関連データの精査が不可欠な段階に達しており、今後の検討によって、現在の適用性が

更に高度化されると、相関付けのレベルが飛躍的に上がると期待される。 

②  セルの劣化部位の中で、本プロジェクトでは燃料極の凝集が顕著に観察され、その微構

造変化を FIB-SEMの三次元構造データ取得により詳細に追うことが出来た。また、水蒸気

による凝集への影響の観察、実機セル中の不純物測定なども行われているので、凝集機構

を残されたプロジェクト期間で総合的に明らかにすることは可能であると判断される。 

③  不純物による電極構造の変化・電極性能の変化の定式化を空気極と燃料極のどちらでも

同じ考えが適用できるという観点のもとで行うことができたので、個別劣化現象毎に加速

劣化試験法を提案することは可能であろうと予測される。 

④  スタックに起因する劣化は多くの場合機械的性質が大きく関わってくる。実機スタック

は多くの場合かなり複雑であるため、その全容をシミュレーションする段階には未だ到達

していないが、データ等の積み上げ、実機セル微構造の実験的取得の進展、シミュレーシ

ョンの段階的取り扱いの進展が進んでいるので、加速試験法としての定式化も視野に入っ

てきている。 

⑤  性能評価式の基づいた寿命予測を行うためには、本プロジェクトで創出した一般化され

た劣化モデルに従えば、電気化学的性能が直接低下する領域では比較的容易に劣化挙動を

性能表示式として表現することができると思われる。また、間接的に性能低下につながる

場合には、より広範な現象を扱うモデル化が必要であろう。この分野の進展は前述のシミ

ュレーション技術の段階的な進展と連動するものとおもわれる。 

 

ｄ．後期における最終目標達成見込みおよび今後の方向性 

 

（ａ）スタック耐久性 

 

①  円筒横縞形・筒状平板形・筒状横縞形などは目標を達成し、更に実用化の目安となる 9

万時間(0.1 %/1000 h)も目指せる状態に達した。他のスタックにおいても劣化要因は把握

されているため、更なる検討を進めれば、目標は遠からず達成されると予想される。 

②  電解質緻密化プロセスの後に行われる（特にセルについての）製造過程に起因する劣化

現象については、劣化様相が明らかになった後は、比較的早く改善が進んだ。電極反応の

改善は原因がわかれば比較的容易であることが確認された。抵抗増大については、該当す

るそれぞれの寄与を精査し、それぞれを改善していくことになるため、電極劣化よいもや

や時間がかかる傾向がある。 

③  スタック構造に起因する劣化が最後まで残る劣化部位とすることができる。特に発電部

と非発電部との境界領域など酸素ポテンシャル分布が重要な役割を担っていることが明

らかになった。 

 

（ｂ）劣化機構解明と加速試験法の確立 

 

①  劣化部位の微構造の把握には FIB-SEMによる 3次元構造データの再構築が極めて有効で

あることが証明された。特に、電極構造ばかりでなく SrZrO3生成域のように界面化学反応

のように複雑な現象に対しても適用可能であることがわかったことの価値は大きい。さら

に再構築データを用いたモデル計算による構造の定量的把握あるいは伝導特性、電気化学

的特性評価も定量性が増していることから今後大きな解析手法となることが明らかにな

った。 
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②  不純物による電極構造の変化・電極性能の変化の定式化を空気極と燃料極のどちらでも

同じ考えが適用できるという観点のもとで行うことができたが、他方でセリア層からの水

蒸気・水酸化物蒸気の発生も被毒効果に関与することが強く示唆された。このため、被毒

反応は単に被毒発生物質の輸送量だけにとどまらず、電流密度、セリア層の有無などにも

左右されることが明らかになった。 

③  いくつかの劣化現象には拡散に伴う化学反応が関与するが、運転温度近辺での拡散はア

ルカリなどの不純物に依存するとともに、特定の元素の拡散が焦点となり、元素毎に温度

依存性が異なる様相も想定され、単純な加速劣化試験では不十分なことが示唆された。 

④  スタックに起因する劣化は多くの場合機械的性質が大きく関わってくる。特に原子価の

変化に伴う体積変化に起因する応力を解析するためには、セル全体におよぶ酸素ポテンシ

ャル分布が必要とされる。劣化現象が進むことによってどのように酸素ポテンシャル分布

などが変化するかなどの大胆なモデル化が必要とされる。今後ますますシミュレーション

の意義がおおきくなると示唆される。 

⑤  性能評価式の基づいた寿命予測を行うためには、本プロジェクトで創出した一般化され

た劣化モデルに従えば、電気化学的性能が直接低下する領域では比較的容易に劣化挙動を

性能表示式として表現することができると思われる。また、間接的に性能低下につながる

場合には、より広範な現象を扱うモデル化が必要であろう。この分野の進展は前述のシミ

ュレーション技術の段階的な進展と連動するものと思われる。 

⑥  本プロジェクトで検討された加速劣化試験法においては、概ね想定されている加速性を

見いだすことができ有効であると思われる。ただし、劣化機構解明を行うと多くの場合で

上述のように複雑な様相を示しているので、劣化機構解明の伴わない加速試験法の適用に

は慎重さが必要となろう。 

 

（ｃ）今後の課題 

 

①  今後ますます増えるであろう低コスト化と高耐久性との両立の確立のためには、以下の

ような各要素を結びつけて、迅速に劣化現象を評価できる技術の確立が望まれる。 

②  製造後セル・部位の特性評価の高度化：本プロジェクトの大きな成果の一つは、製造過

程で起こる現象が劣化を理解する上で最も重要であるということである。そのために、劣

化に関連すると思われる特性の評価を製造直後のセルに対して有効に行えることが重要

な課題となる。 

③  運転中あるいは起動停止中におこる変化の把握。性能変化がおこる前の潜伏期間に生じ

る微細な材料変化を捉える。特に本プロジェクトでは、酸素ポテンシャル分布がどのよう

に運転状況によって変化するかが重要な情報であることが示唆された。 

④  微細な電気化学的性能変化の把握。短期間で長期的な見通しを得るためには、性能変化

の微小変化を測定・解析する技術が必要となる。本プロジェクトで取り扱った SIMS、

FIB-SEM, STEM などはどれも貴重な情報を提供する優れた分析機器となっている。これ

らの機器を用いて、解析し、更にシミュレーションと結びつける複層的な解析技術が今後

ますます重要となるであろう。 

⑤  劣化に関連した現象で質的な変化の把握。単純な加速劣化手法ではとらえられない、複

雑要因による劣化、複層的に進行する劣化、相互干渉的に起こる劣化などの取り扱い技術

の深化。 

⑥  シミュレーション技術および進展モデルの開発。時間変化、運転条件の変化などの基本

的なパラメータが規定する中で生じる劣化現象を把握するシミュレーション技術が必要。 
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１．２ 原料･部材の低コスト化及び低コストセルスタック・モジュールの技術開発 

１．２．１ 耐久性を改良した低コスト金属インターコネクタ材料の開発 

（１）研究開発概要 

平成 16 年度から 19 年度にかけて実施された「固体酸化物形燃料電池システム技術開発」な

どにより、発電効率 40%HHV の達成や、大型システム化などの大きな成果が得られたが、各

部材の耐久性・信頼性のさらなる向上と低コスト化が市場導入の技術課題として抽出されてい

る。 

金属インターコネクタ材料(＊1)には、「①作動温度での耐酸化性」、「②作動温度での電気伝

導性」、「③電解質や電極材料に近い熱膨張係数」等の特性が要求される。日立金属では、1,000℃

作動が主流であった頃から Fe-Cr 系フェライト系合金に着目し、導電性を有する酸化膜を形成

させつつ、作動温度での耐酸化性を向上させる研究に取り組み、Fe-22Cr 系フェライト合金

ZMG®232 を開発した。その後、作動温度の低下が進み、さらに金属インターコネクタ材料適

用の可能性が高くなってきた。これに合わせて当社では ZMG232 の耐酸化性の改良に取り組み、

不純物元素量を低減することにより耐酸化性を向上させた ZMG232L を開発してきた。 

しかし、実用化促進のためには、各部材の耐久性の向上、低コスト化が必要とされている。

金属インターコネクタに関する課題は、①耐久性と、②コストである。①の耐久性の課題につ

いては、「金属材料が作動温度で酸化され、酸化皮膜生成による接触抵抗が増加することによる

発電性能の低下」、および「Cr 酸化皮膜から蒸発した Cr が蒸着し、セルが被毒することによ

る発電性能の低下」が挙げられる。②のコストの課題については、「SOFC 用に開発された特

殊な Fe-Cr 系合金であるために生産量が少なく素材コストが高いこと」が挙げられる。 

そこで、本事業では、SOFC の早期市場導入のため、「耐久性を改良した低コスト金属イン

ターコネクタ材料の開発」により、①金属インターコネクタの耐久性を向上させること、②種々

のタイプのスタックに対する共通仕様とすること、③素材の低コスト化を実現すること、の３

点により、低コスト燃料電池システムの市場導入を実現することを目的として、研究項目毎に

中間目標を掲げ、開発を推進し、これを達成する見通しを得た。 

＊1 インターコネクタ材料としているが、セパレータ材、集電部材も含む(以下、同様)  

 

（２）研究開発目標 

本テーマでは、中温円形平板形、中温筒状平板形、マイクロチューブ形の 3 タイプのスタッ

クメーカに素材を提供し、発電試験評価を実施頂き、2 者会議や、全者を一同に介した開発推

進委員会を開催し、合金改良へ結果をフィードバック頂く体制をとっている。また、本テーマ

の目標値は、スタックメーカ 3 社と協議して設定したものである。 

耐久性については、各社からの共通の要望事項である、金属材料の接触抵抗増加率の低減と

した。プロジェクト全体の目標である 4 万時間での電圧低下率 0.25%/1,000h 以下のうち、金

属インターコネクタでの電圧低下率の目標値をスタックメーカ 3 社から提供いただき、電圧低

下率から接触抵抗増加率に換算し、最も厳しい要求値を最終目標(<0.05mΩ･cm2/1,000h)、2 番

目に厳しい要求値を中間目標(<0.2mΩ･cm2/1,000h)として採用した。コストについては、スタ

ックコストに占める金属インターコネクタ用素材の割合、素材の希望コストを同 3 社から提供

いただき、最も厳しい数値を最終目標として設定した（中間目標は、普及時に 5 万円/kW 程度

のセルスタックを作る金属材料の 2 倍程度のコストの見通しを得ること、最終目標は、普及時

に 5 万円/kW 程度のセルスタックを作る金属材料のコストの見通しを得ること、とした）。 
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（３）研究開発成果 

ａ．研究開発成果、達成度 

（ａ） 耐久性の目標に対して 

ⅰ． 合金組成の改良･･･接触抵抗の低減 

金属インターコネクタ材料は隣接する電極・電解質等のセラミックス材料に近い熱膨張

係数を要求されるため、フェライト系の金属材料である必要がある。しかし、SUS430 等

の市販合金では耐酸化性が不十分であることから、当社では平成 17 年に、市販合金の 2

倍以上の耐酸化性を有する Fe-22Cr 系フェライト合金 ZMG232L を自社開発した。

ZMG232L は、作動温度での良好な長時間耐酸化性、導電性を有し、その耐酸化性、導電

性は競合材と同等以上である。 

しかし、板厚が薄くなるほど酸化速度は速くなり、極めて薄い試験片条件では、短時間

で異常酸化が発生するなど、ZMG232L においても本プロジェクトの目標を達成するため

の耐酸化性は十分ではないため改良が必要である。本テーマでは ZMG232L をベースにし

た合金組成の検討を中心に開発を進めた。目標は接触抵抗増加率低減であるが、接触抵抗

は耐酸化性と強い相関があることから、アプローチは「耐酸化性の向上」として、改良を

進めた。 

SOFC カソード環境において、ZMG232L は酸化皮膜を形成し、その構造は、表面から

(Mn,Cr)3O4／Cr2O3／合金となる。ここで、(Mn,Cr)3O4 層は、接触抵抗の低下、Cr 蒸発

の抑制に寄与する一方で酸化速度が速いために、耐酸化性を低下させる。また、異常酸化

は、酸化の進行による合金内部の Cr 量の低下に伴う現象であることを自社研究にて見出

していたため、Mn 添加量の減少、Fe-22Cr 系から Fe-24Cr 系への変更、Cr の拡散に何

らかの影響を及ぼす W 添加を実施した合金を改良材として検討した。この結果、薄板での

大幅な耐酸化性の向上が見られ、金属インターコネクタの寿命を 3 倍まで向上させること

ができた。 

上記の耐酸化性の向上により、現行 ZMG232L 対比で接触抵抗増加率の大幅な低減が見

られ、かつ中間目標 0.2mΩ･cm2/1,000h に近づけることができた。また、接触抵抗は、酸

化増量に比例することが分かっていること、および、酸化増量は Mn 量の調整により減少

できることが分かっていることから、中間目標達成のための合金組成を見出すことができ

た。 

ⅱ．表面処理適用による改良･･･Cr 蒸発の抑制 

 SOFCに一般的に使用されるMnCoコーティングのCr蒸発抑制効果を試験片レベルで

確認することを目的として研究を進め、コーティングなしの素材から Cr 蒸発が確認され

る加熱条件で、コーティング材からの Cr 蒸発が見られないことが確認できた。ただし、

コーティング膜中に、Cr が拡散する現象が見られたため、合金改良＋表面処理の組合せ

による更なる改良が必要である。 

ⅲ．簡易耐久性評価技術 

種々の酸化試験装置を導入、および、既存装置の n 増しにより、金属インターコネクタ

の評価に関する簡易加速試験を確立した。 

ⅳ．発電試験評価･･･一部、再委託 

現行 ZMG232L、および改良材を 3 タイプのスタックメーカに提供し、発電試験を実施

頂き、改良材の実機試験結果の適切なフィードバックにより、耐久性改良の焦点が明らか
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になった。3 社の共通事項は次の 2 点である。 

①  改良材は現状材に比べて金属材料の表面抵抗(＝劣化率)を低減できた。 

②  Cr 蒸発によると思われる発電性能劣化が確認された。 

  ⅴ．通電効果メカニズム･･･再委託 

目的は現状材 ZMG232L 酸化挙動に及ぼす電流の影響を明らかにすることであり、

Fe-22Cr モデル合金、ZMG232L ともに、低電位側にて酸化が加速される傾向が確認され

た。ただし、ZMG232L への電流の影響は非常に小さいことが明らかとなった。 

（ｂ）コスト目標に対して 

中間目標達成のためのアプローチは、耐久性を向上させることで使用量を低減し、スタ

ックコストにおける金属コスト削減につなげるということである。これまでの検討から、

金属使用量とスタック寿命の関係を算出した結果、スタック寿命 4 万時間を達成するため

の金属使用量を約 50％まで削減でき、中間目標を見通せることが分かった。 

 

ｂ．成果の意義 

（ａ）合金組成の改良･･･接触抵抗増加率低減 

スタックメーカの要求特性に近づけたことで SOFC の実用化に大きく貢献できると考

える。 

（ｂ）表面処理適用による改良･･･Cr 蒸発の抑制 

まず、Cr 蒸発性の簡易的定量評価方法を確立したことが大きな成果である。コーティ

ングなしの条件で、現行 ZMG232Lと改良材 232J3のCr蒸発量を比較評価すると、232J3

の Cr 蒸発量がやや多いことが確認された。よって、232J3 は、耐酸化性、接触抵抗は大

幅に改善できたが、Cr 蒸発性はやや悪化したという位置付けを確認した上で発電試験に

供することができた。 

（ｃ）簡易耐久性評価技術 

下記の発電試験評価と合わせて、金属インターコネクタの研究開発が大幅に迅速化さ

れた。 

（ｄ）発電試験評価･･･一部、再委託 

現行材、および改良材の発電試験結果の適切なフィードバックにより、耐久性改良の

焦点が明らかになり、目標値の重点を Cr 蒸発抑制にシフトする必要性を認識できた。こ

れにより、表面処理＋合金改良の組合せによる更なる Cr 蒸発抑制の検討にいち早く着手

することができた。 

（ｅ）通電効果メカニズム･･･再委託 

現行材の酸化への通電の影響を確認できたことは、発電試験結果の考察に有力な知見

となる。 

 

ｃ．成果の最終目標の達成可能性 

（ａ）耐久性改良 

接触抵抗増加率の最終目標達成のためには、抵抗増大の要因である酸化皮膜をより薄く

する必要があるため、Cr 蒸発量の増大が容易に想像できる。最終目標に関しては、接触

抵抗増加率は中間目標レベルとし、新たに、Cr 蒸発抑制に関して、合金改良＋表面処理

の組合せの最適化により、「現行 ZMG232L＋本テーマで検討済の表面処理より低いレベ
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ル」とすることを提案したい。なお、Cr 蒸発抑制に関する目標値については、来年度以

降の計画確定までにスタックメーカ各社と協議の上で決定する。合金改良に関してはすで

に改良に着手しており、Cr 蒸発抑制傾向を確認済みである。また、表面処理方法、材質

について多岐に亘り検討していく。 

（ｂ）低コスト化 

現在、自社研究にて、現行 ZMG232L の低コストプロセスの開発を実施しており、そ

の諸特性と低コスト化レベルの予測の精度を向上させている。改良合金にこれを適用する

ことにより、コストの最終目標を達成できる「耐久性を改良した低コスト金属インターコ

ネクタ」が開発できる見通しを得られることを検証する予定である。 

 

（４）まとめ及び課題、事業化までのシナリオ 

ａ．まとめ及び課題 

（ａ）成果 

①  合金改良により、耐久性を大幅に向上させることに成功し、接触抵抗増加率に関す

る中間目標達成の見通しを得た。また、発電試験の結果の適切なフィードバックを受

けることで、合金の目標達成に向けた方針が確定した。 

②  耐久性を向上させ、金属使用量を低減させることで、スタックコストにおける金属

素材コスト削減につなげる見通しを得た。 

 

（ｂ）課題 

①  合金改良＋表面処理の組合せの最適化により、接触抵抗の低下と Cr 蒸発抑制を両

立せる。 

②  自社開発中の低コスト化プロセスを適用し、素材の低コスト化を実現する。 

ｂ．事業化までのシナリオ 

本プロジェクトの実用化は、国内外における SOFC スタックメーカ等に、金属インターコ

ネクタ材、集電部材、またはその加工部品を提供するところまでを指す。 

①  事業化の対象製品・サービス等 

SOFC に使用される金属インターコネクタ材、金属集電部材、その他金属部材の素

材、またはその加工部品を対象製品とする。海外において関税等の問題から現地生産

が適すると判断される場合は知財権等の技術供与を行う場合も想定される。 

②  事業化の分野・事業内容 

SOFC 用金属インターコネクタ、金属集電体等の金属部材の製造、販売。 

③  事業化を想定する市場 

顧客は SOFC のスタックメーカ、システムメーカ等。市場は、国内、海外の両方を

想定。 
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１．２．２セルスタック材料の低コスト化技術開発 

 

（１）研究開発概要 

我が国の現在のSOFCに関する技術は低コスト製造技術については国際的にも優位なポジシ

ョンにあるが、世界に先駆けて実用化していくためには、さらに低コスト製造技術の開発を推

進するとともに、運用性などの実用性向上のための技術開発も実施し、早期に市場導入のため

の基盤技術を確立することが必要である。 

前事業において、普及期に要求される高出力密度化を達成できる見通しを得たが、SOFCを

事業化するには高出力タイプのセルの耐久性/信頼性を検証し課題を抽出するとともに、低コス

ト化（セル材料費のコストダウン/工数低減/歩留向上）を実現する必要がある。燃料電池・水素

技術開発ロードマップ（2008）によれば、普及期におけるシステム価格は、小容量タイプが生

産数量5万kW/年レベルで40万円/kW、大容量タイプが生産数量15万kW/年レベルで20万円/kW

であり、それぞれセルスタック化コストは5万円/kWを目標としている。この目標に対して、現

状のスタック価格は10倍以上であり、セルスタックの低コスト化はSOFC事業化に対する主要

課題となっている。 

SOFCは大別してセルスタック、モジュール、システムから構成されるが、構成材料が全て

固体のためにモジュールとシステムの設計思想に応じて様々な形状のセルスタックが開発され

ている。TOTO株式会社、三菱重工業株式会社および三菱マテリアル株式会社が開発している

スタックも円筒形あるいは平板形、高温形あるいは中温形と形状も作動温度も異なっている。

しかし、適用している材料を比較検討した結果、空気極は全てぺロブスカイト系材料であり、

燃料極も全てNiと蛍石型構造の材料の混合粉と類似性が見出された。これらの材料を可能な限

り共通仕様にすることは技術ハードルが非常に高いが、材料メーカーとの連携を図りながら世

界に先駆けて共通課題に取り組むことで、普及時の世界的な競争力を高められると期待できる。

本事業においては、液相法（AGCセイミケミカル株式会社）と固相法（共立マテリアル株式会

社）を適用し、材料の共通仕様化等を図り、普及期の目標コストを早期に達成できる見通しを

立てると共に、低コスト材料を用いたセルスタック技術開発を行なうことを目的とした。 

 

（２）研究開発目標（設定の理由も含め） 

ａ．中間目標（平成 22 年度） 

①  各セルスタック開発機関がセルスタックを作製できる原料・部材の共通仕様を提案

する。 

②  セル製造及びスタック化コスト等を分析して最終目標を達成するための原料・部材

のコストを見積る。 

③  低コスト化に向けた技術開発課題を抽出する。 

④  低コストセルスタック開発方針を策定する。 

ｂ．最終目標（平成 24 年度） 

開発した技術により普及時においてセルスタック 5 万円/kW 程度の見通しを得る。なお、

普及時とは以下の年間生産数を想定する。 

小容量（数 kW 未満）：生産数 5 万 kW/年レベル 

中容量（数十 kW～数百 kW）：生産数 15 万 kW/年レベル 
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ｃ．目標設定の根拠 

燃料電池・水素技術開発ロードマップ（2008）に従い、現状予測される普及期の生産量 20

万 kW/年における目標スタック価格 5 万円/kW より設定した。 

ｄ．体制とスケジュール 

研究開発体制とスケジュールを図Ⅲ-1.2.2-1、表Ⅲ-1.2.2-1 に示す。スタックメーカー3 社

は仕様の共通化等を実現するため協調し、材料メーカーは低コスト化を推進するため競合関

係となる体制とし、組成均一性が高いが高コストである液相法と、組成均一性は低いが低コ

ストである固相法の異なる 2 つの視点から検討した。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

（３）研究開発成果 

ａ．コスト分析、目標コストの決定 

スタックメーカーがスタックコスト、セル材料コストを分析し、スタック目標コスト 5 万

円/kW を達成するための材料コストとして 1 万円/kW を得た。 

スタックメーカーが使用しているセル構成材料を表Ⅲ-1.2.2-2 に示す。空気極材料は Mn

系と Co 系ペロブスカイト酸化物に、燃料極材料は Ni-YSZ 系と Ni-セリア系に大別できる。

それぞれの材料について、材料メーカーでは従来の出発原料と製造工程を基準に量産時のコ

ストを試算し、一方で、スタックメーカーでは現状の発電性能、現状工程で予測される量産

時の歩留を基に材料に求められるコストを試算した。 

表Ⅲ-1.2.2-2 スタックメーカーのセル構成材料 

 

高温形 中温形 

円筒横縞形 円筒縦縞形 マイクロチューブ 円形平板形 

三菱重工 TOTO TOTO 三菱マテリアル 

空気極 
(La, Sr, Ca)MnO3 

(LSCM) 

(La, Sr)MnO3 

(LSM) 

(La, Sr) (Co, Fe)O3 

(LSCF) 

(Sm, Sr) CoO3 

(SSC) 

電解質 
ジルコニア系 

(YSZ) 

ジルコニア系 

(ScSZ) 

ランタンガレード系 

(LSGM） 

ランタンガレード系 

(LSGMC） 

燃料極 Ni-YSZ 系 Ni-YSZ 系 Ni-YSZ 系 + Ni-セリア系 Ni-セリア系 

 

表Ⅲ-1.2.2-1 研究開発スケジュ

ール H20 H21 H22 H23 H24

材料メーカー

スタック
メーカー

低コスト化材料の開発

低コスト化材料の評価
（ペレット、ボタンセル）

共通仕様化の検討

低コスト化材料製造方法の確立

　セルスタック・モジュールレベルの
　試作／発電試験

中
間
評
価

方
針
の
設
定

コ
ス
ト
分
析
と 共通仕様化の検討

技
術
課
題
抽
出

将
来
的
な

材料メーカ 

競合 

横川 PL 

三菱重工業 三菱マテリアル TOTO 

ＡＧＣセイミケミカル（液相法） 共立マテリアル（固相法） 

NEDO 

スタックメーカ 

協調 

図Ⅲ-1.2.2-1 開発体制 
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その結果、図Ⅲ-1.2.2-2 の実線に示されるように、いずれの材料においても材料メーカー

とスタックメーカーが示した価格に接点が認められなかった。そこで、目標コストを実現す

るために、まず材料メーカーでは、低価格出発原料の使用、製造工程改善（図Ⅲ-1.2.2-3 参

照）および出発原料の共通仕様化による購入量増加などの原料購入方法見直しを図った。一

方、スタックメーカーはセル高出力化、歩留まり向上および工数低減を検討した。従来はス

タックメーカーでセル作製前に混合や粒度分布調整などを行なっていたが、材料メーカーが

加工を行なって材料使用容易性を向上することにより、セル加工費が低減することも見込ん

だ。これは材料メーカーの加工費増加につながるかもしれないが、専業メーカーの技術力で

安価に行なうことで、総コストを下げられる可能性を考慮したためである。さらには、材料

組成、出発原料、製造工程などの共通化による使用量増加を図った。その結果、いずれの材

料も努力目標で折り合いをつけることができた。 

表Ⅲ-1.2.2-3 に本プロジェクトで検討する材料を示す。材料メーカーはスタックメーカー

各社が採用している組成を試作し、スタックメーカーは他社組成も試験し、組成共通化の可

能性を検討した。図Ⅲ-1.2.2-4 に低コスト材料の開発フローを示す。目標コストを設定後、

1st ステージで基礎物性を評価、2nd ステージで使用容易性向上材料の評価、3rd ステージで

共通仕様化について検討した。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

原料の購入

調合

材料合成

燃料電池用材料

材料加工

セル製作

①低価格原料の選定

②製造工程改善

③材料使用容易性

（材料メーカーがここまで担当）

→コストup要因になりうる

④材料仕様共通化

・組成、製造工程の一部を共有化

→コストダウン効果

材料
メーカー

スタック
メーカー

図Ⅲ-1.2.2-3 目標コストを実現するための方法  

図Ⅲ-1.2.2-2材料の製造量とコストの関係 

100

1000

10000

100000

数量（t/年）

単
価

(\
/
k
g
)

コスト目標可能領域

材料メーカー

スタックメーカー

表Ⅲ-1.2.2-3 開発する低コスト材料一覧 

 組成 

高温形 中温形 

TOTO 

(高温） 
三菱重工業 

TOTO 

(中温） 

三菱マテリア

ル 

空気極 

LSM ◎ ○   

LSCM ○ ◎   

LSCF   ◎ ○ 

SSC   ○ ◎ 

燃料極 

Ni-YSZ-1 ◎ ○ ◎  

Ni-YSZ-2 ○ ◎ ○  

Ni-セリア-1   ◎ ○ 

Ni-セリア-2   ○ ◎ 

◎：スタックメーカー採用組成 ○：評価対象の組成 
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ｂ．低コスト化材料の開発 

（ａ）固相法による低コスト化技術開発 

ⅰ．固相法による低コスト化の取り組み 

固相法の低コスト化への取り組みとしては、低価格出発原料の使用と、工程の改善を行

っている。開発当初より、目標価格を達成する見込みのある低価格原料を用いて、図

Ⅲ-1.2.2-5 に示す固相法の工程で各材料の開発を始めた。その後、低コスト化に向けた工

程改善を検討し、着手している。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

工程改善についての成果としては、②では従来のボールミルを使用する工程から媒体攪

拌ミルを使用する工程に変更し、混合・分散・粉砕の効率が約 4 倍に向上することを確認

した。また③では、熱処理前の製品の調整や、熱処理の温度と時間の低減を図り、効率が

向上することを確認した。 

 

 

原料配合

混合・分散

脱水・乾燥

熱処理

乾式解砕

湿式粉砕

脱水・乾燥

製品

①低価格出発原料の使用

②媒体攪拌ミルの使用
（混合・分散・粉砕効率の向上）

③熱処理温度、時間の低減

④新型焼成炉の使用
（熱処理効率の向上）

⑤量産効果の検討（原料大量購入および、量産設備使用によるコストダウンの検討）

図Ⅲ-1.2.2-5 固相法工程フローおよび工程改善のポイント 

図Ⅲ-1.2.2-4 低コスト材料の開発方針 

材料低コスト化調査、検討

生産量と材料コストの関係を算出

共通仕様化材料の評価

まとめ（成果、課題、対策方針など）

（注）

1st ステージ

2nd ステージ

3rd ステージ

共通仕様化材料の試作
（組成／製造工程の一部を共有化）

対
策
／
方
針
再
検
討

発電性能（耐久性）評価

発電性能（耐久性）評価

中間評価

目標コスト設定

目標コストに見合う原料および
製造工程で材料を試作

（組成、BET値、粒度のみ調整）

基礎物性評価（導電率、気孔率、収
縮率などを現行品と比較）

使用容易性向上材料の評価

使用容易性向上材料の試作
（スタックメーカーでの二次加工無）

スタックコスト5万円/kWにおけるセル材料コスト算出

各々の材料にかけられるコスト算出

材料コストのうち、空気極、燃料極を抜粋

スタックメーカー

材料メーカー

共同

材料低コスト化調査、検討

生産量と材料コストの関係を算出

共通仕様化材料の評価

まとめ（成果、課題、対策方針など）

（注）

1st ステージ

2nd ステージ

3rd ステージ

共通仕様化材料の試作
（組成／製造工程の一部を共有化）

対
策
／
方
針
再
検
討

発電性能（耐久性）評価

発電性能（耐久性）評価

中間評価

目標コスト設定

目標コストに見合う原料および
製造工程で材料を試作

（組成、BET値、粒度のみ調整）

基礎物性評価（導電率、気孔率、収
縮率などを現行品と比較）

使用容易性向上材料の評価

使用容易性向上材料の試作
（スタックメーカーでの二次加工無）

スタックコスト5万円/kWにおけるセル材料コスト算出

各々の材料にかけられるコスト算出

材料コストのうち、空気極、燃料極を抜粋

材料低コスト化調査、検討

生産量と材料コストの関係を算出

共通仕様化材料の評価

まとめ（成果、課題、対策方針など）

（注）

1st ステージ

2nd ステージ

3rd ステージ

共通仕様化材料の試作
（組成／製造工程の一部を共有化）

対
策
／
方
針
再
検
討

発電性能（耐久性）評価

発電性能（耐久性）評価

中間評価

目標コスト設定

目標コストに見合う原料および
製造工程で材料を試作

（組成、BET値、粒度のみ調整）

基礎物性評価（導電率、気孔率、収
縮率などを現行品と比較）

使用容易性向上材料の評価

使用容易性向上材料の試作
（スタックメーカーでの二次加工無）

スタックコスト5万円/kWにおけるセル材料コスト算出

各々の材料にかけられるコスト算出

材料コストのうち、空気極、燃料極を抜粋

スタックメーカー

材料メーカー

共同

スタックメーカー

材料メーカー

共同
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ⅱ．材料の開発状況 

各材料の開発状況を表Ⅲ-1.2.2-4 に示す。LSM、LSCM、LSCF、NiO-セリアについて

は、技術的課題はあるものの、目標コストの達成あるいは、それに近いコストまで開発が

進んでいる。SSC と NiO-YSZ については、低価格出発原料を用いた材料を検討中であり、

目標コストまではまだ開きがある。しかし、他の材料と同様に工程改善を行うことで目標

コストを達成できる見込みである。 

表Ⅲ-1.2.2-4 各材料の開発状況（固相法） 

材料 

（量産数量） 

LSM・LSCM 

(1,000t/年) 

LSCF 

(10t/年) 

SSC 

(5t/年) 

Ni-YSZ 

(1,000t/年) 

Ni-セリア 

(100t/年) 

低価格原料使用時の課題 

・微量成分 

・組成、粉体特

性合わせこみ 

・微量成分 ・微量成分 

・微量成分 

・YSZ 粗大粒

生成抑制 

・微量成分 

・組成ばらつき 

工程改善時の課題 
・粒度調整粉の

高密度化 

・成型不良改

善 

・焼結特性の

合わせこみ 

・工程改善

品の特性

確認 

・YSZ 粗大粒

生成抑制 

・焼結特性の改

善 

・焼結体内部の

成分の偏析 

 

①  LSM、LSCM 

LSM と LSCM では、標準粒径粉と粒度調整粉の 2 種類に取り組んでいる。標準粒

径粉は組成、合成度、粉体特性については目標を満足していた。従来品とは異なり、

微量成分も含まれているが、現在のところその影響は確認されていない。LSM、LSCM

ともにスタックメーカーの評価でも導電率などの基礎特性に問題は無く、使用可能と

判断された。また LSM と LSCM の組成共通化についてもスタックメーカーと共に検

討中である。粒度調整粉については、粒径が大きく、密度の高い粉体を得ることが課

題となっており、標準粒径粉と同様の製法で仮焼温度を高める方法で試作を進めてい

る。粒度調整粉のコストは標準粒径粉よりも高くなる傾向であるが、今後、工程改善

を行うことで目標コストは達成できる見込みである。 

②  LSCF 

LSCF については、スタックメーカーの評価で成形不良や焼結性のミスマッチが確

認され、この対策として、粒度分布の改善に取り組んでいる。現状の LSCF は仮焼後

の状態が大きな塊で、硬度が高いため、粉砕時に大きな負荷がかかると共に、均一に

粉砕されずに微細粒子が発生し、粒度分布が広くなっている。現在、仮焼の条件を調

整し、粉砕の負荷を軽くすることを検討中である。 

③  SSC 

SSC については、プロジェクト開始当初の低価格出発原料を用いた試作品の完成度

が高く、スタックメーカーにおいてセルでの耐久性確認テストが進行中である。1,000

時間以上で大きな性能劣化は確認されておらず、微量成分の影響も確認されていない

ため、使用可能であると考えられる。初期の試作品の特性が良好であったため、工程

改善はまだ行われていない。しかし、製造工程が Mn 系ペロブスカイト酸化物と同様

のため、工程改善についても同様のコスト低減効果が見込まれる。 

④  Ni-YSZ 

Ni-YSZ については、プロジェクト開始当初に作製した低価格出発原料を用いた試

作品の NiO と YSZ の粒子径が一致していなかった（NiO 粒子＞YSZ 粒子）。そのた

め、再度、低価格 NiO 原料の探索を行い、粒子径の調整を行った。この試作品をスタ
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ックメーカーで評価した結果、焼結体内部に YSZ の粗大粒の生成が確認された。YSZ

粗大粒生成については、微量成分として材料内に存在している硫黄の影響と、YSZ と

NiO の分散不足が原因である可能性がある。現在、硫黄含有量の少ない原料の選定と

分散度向上の検討を進めている。 

⑤  Ni-セリア 

もう 1 つの燃料極材料である Ni-GDC は、Ni-YSZ と同様に NiO と GDC の粒子径

が一致していなかった（NiO 粒子＞GDC 粒子）ので、Ni--YSZ で再度選定した低価

格 NiO 原料を用いて試作を行った。この試作品において NiO と GDC の粒子径は概

ね一致していたが、GDC 中に Gd 成分の偏在が確認された。この偏在は、原料混合時

の分散が不足していることが原因と考え、媒体攪拌ミルを用いて分散度の向上を試み

た。原料混合時の分散度を向上させた試作品については、Gd の偏在は改善された。 

コストは現状の低価格出発原料を用いることと、工程改善で目標を達成する見通し

である。 

 

（ｂ）液相法による低コスト化技術開発 

ⅰ．液相法による低コスト化の取り組み 

    図Ⅲ-1.2.2-6 に液相法工程フローおよび工程改善のポイントを示す。液相法としては低コ

スト効果の大きい、低価格出発原料の各材料への適用と全ての材料共通での工程改善とし

て粉砕溶媒の低コスト化の検討を行った。 

ⅱ．材料の開発状況 

各材料の開発状況を表Ⅲ-1.2.2-5 に示す。LSM、LSCM、LSCF、SSC、NiO-セリアに

ついては、技術的課題はあるものの、目標コストの達成あるいは、それに近いコストまで

開発が進んでいる。NiO-YSZ については、低価格出発原料を用いた材料を探索中であり、

目標コストまではまだ開きがある。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

①  LSM、LSCM 

LSM、LSCM は、La、Sr、Ca、Mn の低価格原料を用いてクエン酸塩法によって

合成を行った。低価格原料中の微量成分は LSM、LSCM に残留することが蛍光 X 線

図Ⅲ-1.2.2-6 液相法工程フローおよび工程改善のポイ

ント 

仕込 / 反応

分解焼成

解砕

本焼成

解砕

製品詰

乾燥

粉砕

⑥量産設備を適用した場合のコスト検討

①低価格出発原料の適用

②クエン酸使用量（原単位)の低減

④焼成パターンの改良

（焼成温度時間の短縮）

③乾燥方法の改良

（処理量の増加）

⑤粉砕溶媒の低コスト化

（現状、高価格有機溶媒使用）
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分析によって確認された。また、X 線回折によって LSM 中に MnO2が約 1wt%確認

された。LSM、LSCM（標準粒径）はスタックメーカーで評価したところ導電率、収

縮率等に問題はなく、使用可能であることがわかった。また、現状高価格な有機溶媒

を用いている粉砕工程で、低価格な水を溶媒として用いる試みについては、若干の Sr

溶出を確認したが組成ずれへの影響は小さく、結晶相も単一相であることから LSM

への水粉砕は適用可能と判断した。LSM、LSCM（粒度調整）に関しては、粒度調整

工程に大幅なコスト削減を試みたが、粒子強度が低くその向上が課題となった。 

 

表Ⅲ-1.2.2-5  各材料の開発状況（液相法） 

材料 

（量産数量） 

LSM・LSCM 

(1,000t/年) 

LSCF 

(10t/年) 

SSC 

(5t/年) 

Ni-YSZ 

(1,000t/年) 

Ni-セリア 

(100t/年) 

低価格原料使用時の課題 微量成分 
微量成分、 

異相 
微量成分 

焼結性、 

単斜晶 
粗大粒子 

工程改善時の課題 粒子強度 
水粉砕での元

素溶出 

水粉砕での元

素溶出 
焼結性 問題なし 

 

②  LSCF 

LSCF は、課題達成のために Fe 原料で最も低価格である酸化 Fe を用いて合成を行

った。しかし、通常の焼成温度より高温で焼成しても酸化 Fe が反応せずに残留する

ことが X 線回折によって確認された。また、酸化 Fe が残留した LSCF の導電率は低

く、空気極材料として使用することが困難であることがわかった。このような状況か

ら酸化 Fe 原料での検討を中止し、従来のクエン酸 Fe と低価格 La、Sr 原料を用いて

合成を行った。LSM 同様、低価格原料中の微量成分は LSCF に残留することを確認

した。また、X 線回折により La2CoO4が約 3wt%確認された。導電率は従来の LSCF

の 1/4 程度であったが焼結性が原因であることが判明した。工程改善では粉砕時の溶

媒に水を試したが、Sr 溶出によって組成がずれることが分かり、現状では LSCF に

水粉砕を適用することは困難であると判断した。低価格 Fe 原料については入手した

ので試作を進める予定である。粉砕溶媒については更なる検討が必要である。 

③  SSC 

SSC は、Sm、Sr の低価格原料を用いて合成を行った。他の材料と同様、原料の微

量成分は SSC に残留することを確認した。また、X 線回折により SrCoO2.5を約 2wt%

確認した。水粉砕については LSCF 同様 Sr の溶出が確認され、適用は困難であると

判断した。SSC はスタックメーカーにてセル作製し評価したところ、従来品と同様な

性能が得られている。耐久性についても良好な結果となっている。 

④  Ni-YSZ 

Ni-YSZ については、課題達成するような低価格な Ni、Zr 原料の入手が困難で達成

度が低くなっている。入手した低価格原料を用いて合成したところ、YSZ の一部が単

斜晶であることが X 線回折によって確認された。Y の分散を高めること、アニール処

理することで解決することができたが、各工程で約 5%コストが上がることがわかっ

た。工程改善では水粉砕にて若干の単斜晶相が確認された。スタックメーカーで評価

したところ、焼結性に改善の必要があることがわかった。 

⑤  Ni-セリア 
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Ni-セリア（GDC）については、低価格な Gd、Ce 原料の入手、また水粉砕によっ

て元素溶出、不純物相などが確認されなかったことから目標達成の見込みを得た。ス

タックメーカーでセル作製し評価したところ、初期性能は従来材料と同等であったが、

耐久性が低いことが確認された。原因として Ni 粗大粒子が関係していると考えてい

る。Ni 粗大粒子は工程改善によって、解消できることを確認し、目標コスト内に収ま

る見通しを得た。 

 

（ｃ）材料メーカーの開発における成果と課題 

ⅰ．成果 

①  出発原料の共通化が達成できる見通しを得た。 

②  固相法、液相法いずれの製法でも、各材料について目標コストを達成できる見通し

を得た。 

③  固相法、液相法それぞれについて、製造工程共通化が達成できる見通しを得た。 

ⅱ．課題 

①  低価格原料に含まれる微量成分が導電率、焼結性、耐久性などに与える影響を評価

し、許容値の把握、管理が必要である。 

②  一部の材料については新規低価格原料の検討が必要である。 

③  製造工程に関して、粒度調整粉の高密度化、粉砕工程の改善、仮焼条件の調整（低

温度化、時間短縮）が必要である。 

 

ｃ．スタックメーカーによる材料評価、材料共通仕様化の検討 

スタックメーカーにおける中間評価までの材料評価のステージを 3 段階に分けて設定し、

各材料の進捗状況の共有化を図りながら、プロジェクトを遂行した。表Ⅲ-1.2.2-6 にスタッ

クメーカーによる材料評価の進捗状況を示す。 

表Ⅲ-1.2.2-6 スタックメーカーによる材料評価の進捗状況 

 

空気極材料については、LSM と LSCM は 2nd ステージで工程改善および材料使用容易性

向上の検討が施された材料を評価中である。並行して、3rd ステージの組成共通化を検討し

ている。また、SSC は 2nd ステージで材料の耐久性を評価中である。3rd ステージで LSM

H21年度 H22年度
3Q 4Q 1Q 2Q

LSM

LSCM

SSC

LSCF

Ni-YSZ

Ni-セリア

空
気
極

燃
料
極

中
間
評
価

◆2ndステージ
製造工程改善、使用容易性向上の検討

◆2ndステージ
製造工程改善、使用容易性向上の検討

◆2ndステージ
耐久評価

◆3rdステージ
LSM、LSCM組成共通化

◆3rdステージ
SSC製造工程共通化

◆1stステージ
技術課題整理、対策検討

◆1stステージ
技術課題整理、対策検討

◆2ndステージ
耐久評価→原因調査と対策検討
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と LSCM で検討された製造工程との共通化を検討する予定である。LSCF については、1st

ステージであり、材料技術課題整理、対策検討を進めている。 

  燃料極材料については、Ni-YSZ については、1st ステージであり、材料技術課題整理、対

策検討中である。Ni-セリアについては、2nd ステージで材料の耐久性を評価中である。経時

的な電圧低下が認められているので原因調査と対策検討を進めていく予定である。 

各々の材料ごとの詳細を以下で説明する。 

（ａ）空気極材料 

ⅰ．SSC 

固相法及び液相法で試作したSSCについて、スクリーン印刷法に適したスラリー作製

条件を検討した結果、いずれの材料でも電極塗布は可能であった。LSGMC電解質との焼

結試験では、SSCについては従来の焼成条件で焼結が可能であり、発電セル成型体を得

ることができた。低コストSSCを空気極としたφ120mm円形平板形発電セルを作製し、

水素を燃料として電気特性評価試験を行ない、従来の空気極材料を使用したセルと比較

した。電解質、燃料極には従来の材料を用いた。図Ⅲ-1.2.2-7の電流電圧特性が示すよう

に測定した範囲（最大燃料利用率85％）において、従来セルと特性に有意差は見られな

かった。また、一定電流密度での連続運転を行ない、電圧の変化を調べた。図Ⅲ-1.2.2-8

に示すように2枚のセルで実施している連続運転は約4,000時間を経過しているが、どち

らも顕著な電圧低下は見られていない。 

材料中に見られた微量成分は、焼結後のSSC空気極中でも検出された。作製初期及び、

運転1,000時間後のセルについて分析した結果、微量成分の偏析や運転による明確な移動

などは見られなかった。現在継続している耐久試験についても終了後に分析して変化を

調べることを予定している。また、LSM､LSCMとの製造工程共通化による低コスト化を

検討する。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

ⅱ．LSM､LSCM 

1st ステージとして一次試作材料の組成 (XRF)、線膨張挙動、角柱状ペレットでの導電

率を計測した結果、低コスト材料は出発原料の影響により、従来の材料では検出されない

微量成分が含まれることが分かったが、線膨張挙動、導電率には問題は認められなかった。

このため一次試作材料（標準粒径粉）に従来使用している基準の粒度分布調整粉を混合し、

セル形状の膜での導電率を計測した結果を図Ⅲ-1.2.2-9 に示す。低コスト標準粒径粉を適
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図Ⅲ-1.2.2-8 低コスト SSC 使用セル

の耐久性試験経過 

図Ⅲ-1.2.2-7 低コスト SSC 及び従来 SSC

を使用したセルの電流電圧特性の比較 

○ 低コスト 
△ 従来 

◇ 低コスト(1) 

○ 低コスト(2) 

(1)、(2)は製法の違い 
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基準(a),(b)：標準粒径＋粒度分布調整粉ともに従来材料 

1stステージ：低コスト標準粒径+従来の粒度分布調整粉 

2ndステージ：標準粒径＋粒度分布調整粉ともに低コスト材料 

3rdステージ基準：高純度LSM 

3rdステージ(2)：製法(2)の低コストLSM 

焼成温度：基準(a)>基準(b) = 3rdステージ基準 

図Ⅲ-1.2.2-9  LSCM と LSM のセル形状の

膜での導電率計測結果 
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用した試作品の導電率（1st ステージ(1)、(2)）は、標準粒径粉、粒度分布調整粉共に従来

材料を使用した膜（基準(a)）と同等であるため、セルスタックに適用可能と判断した。 

2nd ステージとして材料使用容易性を向上するため、標準粒径粉、粒度分布調整粉とも

に低コスト材料を使用し導電率を計測した結果（図Ⅲ-1.2.2-9）、導電率が大幅に低下した

（2nd ステージ(1)、(2)）。空気極膜の相対密度が低下しているため、低コスト粒度分布調

整粉の組織を観察した結果、空孔が多く認められた。このためセルスタックに適用するに

は、粒度分布調整粉の密度を高め、

導電率を高める必要がある。 

3rd ステージとして共通仕様化の 

   可能性を検討するため、LSCM と 

 LSM の共通組成化について検討し 

た。高純度 LSM の標準粒径粉と粒 

度分布調整粉を独自に開発し、導電 

率を計測した。その結果、高純度粉 

であれば導電率の低下は 10%程度 

のため、共通組成にできる可能性が 

得られた。しかし、低コスト材料を 

使用すると導電率が低下するため、 

LSCM 同様、粒度分布調整粉の密度 

を高める必要がある（図Ⅲ-1.2.2-9）。 

今後は、SSC との材料製造工程の共 

通化について検討し、低コスト化を 

推進する。 

ⅲ．LSCF 

 一次試作粉でセルを試作したが、膜の剥離が観察された。焼結特性を従来品と比較した

ところ、収縮率が低いことが判明した（図Ⅲ-1.2.2-10）。LSM 開発時のデータから、焼結

特性が低い要因として A サイト過剰組成（y>1）になっていることが示唆された（図

Ⅲ-1.2.2-11）。そこで、微量成分を調査した結果、表Ⅲ-1.2.2-7 に示すように、従来品と比

較して低コスト品は Ce、Ba が多いことを確認した。 

 

 

図Ⅲ-1.2.2-10 LSCF 材料の焼結特性比較 
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図Ⅲ-1.2.2-11  LSM（y 値）と焼結特性 
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表Ⅲ-1.2.2-7  LSCF の微量成

分 (ppm) 
Ce Ba S Ca Si

LSCF低コスト品 3000 6000 600 700 100

LSCF従来品 - - 500 - -

低価格La出発原料 9500 - - 1400 -

低価格Sr出発原料 - 30000 900 700 -

低価格Co出発原料 - - 1700 - -

低価格Fe出発原料 - - 600 - 100

Ce Ba S Ca Si

LSCF低コスト品 3000 6000 600 700 100

LSCF従来品 - - 500 - -

低価格La出発原料 9500 - - 1400 -

低価格Sr出発原料 - 30000 900 700 -

低価格Co出発原料 - - 1700 - -

低価格Fe出発原料 - - 600 - 100

Ce、Ba は、LSCF:(La1-xSrx)y(Co1-zFez) O3の一般式で表した場合、La サイト、すなわち、

A サイトに固溶されるので、La と Sr の仕込み組成を y=1 とした場合、Ce、Ba の影響で

y>1 になり、A サイト過剰組成となる。これが焼結特性を低下させた要因と推定している。

A サイトに置換される微量成分を考慮した配合組成を検討中であり、微量成分含有に伴う

課題が明らかになった。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

（ｂ）燃料極材料 

ⅰ．Ni-セリア 

固相法及び液相法で試作した Ni-セリア-1、2 についてセルを試作したところ、いずれの

材料でもセルの作製が可能であるとわかった。試作されたセルの性能評価では、図

Ⅲ-1.2.2-12 に示すように、従来材料を用いた場合と有位差のない電流電圧特性が得られた。

これより、Ni、セリアの出発原料の共通化の可能性が見出された。 

低コストNi-セリア-2材料についてはφ120mm円形平板形発電セルを用いて一定電流密

度での連続運転を行なった。初期の試作セルでは従来材料を用いた場合と比べて電圧低下

率が高い傾向が見られたが、電極作製時に材料の粉砕工程を加えたところ、図Ⅲ-1.2.2-13

に示すように改善の傾向が見られている。 
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図Ⅲ-1.2.2-13 低コスト Ni-セリア

-2 使用セルの耐久性試験経過 

図Ⅲ-1.2.2-12 低コスト Ni-セリア-1 及び従来材

料を使用したセルの電流電圧特性の比較 

□ 従来 

△ 低コスト 

◇ 低コスト(1) 

□ 低コスト(改良) 

△ 従来 
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ⅱ．Ni-YSZ 

一次試作粉で、異結晶種のジルコニア相の生成、導電率のばらつきと焼結特性に課題が

認められた。材料メーカーで改良を施し、再度試作した。その結果、導電率が異常に高い

ものが得られた（図Ⅲ-1.2.2-14）。組織観察をした結果、低価格出発原料から作製した

Ni-YSZ は、Ni 粒子が溶融し YSZ 粒子を覆う構造になっていることが分かった(図

Ⅲ-1.2.2-15)。低コスト Ni-YSZ 材料の微量成分を分析した結果、表Ⅲ-1.2.2-8 に示すよう

に、400ppm 程度の S を含んでいることが判明した。Ni は S を含むと Ni-S 共融物を比較

的低温で生成する（図Ⅲ-1.2.2-16）可能性がある。今回の事象は、微量成分の S が含有す

ることにより、還元時に Ni の溶融が生じたものと示唆された。微量成分に伴う課題が確

認されたので、原料由来の微量成分について調査を行う予定である。 

 

表Ⅲ-1.2.2-8  Ni-YSZ (二次試作材料の微量成分の分析結果(ppm)) 

 

 

 

 
図Ⅲ-1.2.2-16 Ni-S-O-H(-C)系の化学ポテンシャル図 

(PH2O=0.5atm, PCO2=0.25atm, PSX=10-4atm) 

 

 Ca S Al Fe 

Ni-YSZ 試作品 600 400 200 200 

図Ⅲ-1.2.2-14  Ni-YSZ 導電率特性 
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図Ⅲ-1.2.2-15 Ni-YSZ の還元後微構造 

従来 二次試作材料(2) 
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（ｃ）スタックメーカーにおける成果と課題 

ⅰ．空気極材料の成果 

①  SSC は初期性能、耐久性共に良好な結果が得られている。LSM、LSCM との製造

工程共通化を検討する。 

②  LSM と LSCM は組成及び出発原料の共通化を実現できる可能性が示された。 

ⅱ．燃料極材料の成果 

①  Ni-セリア系は初期性能が良好であり、出発原料の共通仕様化の可能性が見出された。 

ⅲ．課題と対策 

①  LSCF の組成ずれが焼結特性に影響を及ぼすと共に、Ni-YSZ 中の微量成分（硫黄）

による異常粒成長が観察されたため、微量成分の焼結特性、耐久性に対する影響を評

価すると共に、許容値把握と管理が必要である。 

（４）目標の達成度と成果の意義 

得られた成果と目標に対する達成度および今後の課題を表Ⅲ-1.2.2-9 に示す。 

 

中間目標（Ｈ22 年度） 成果 達成度 課題 

各セルスタック開発機関が

セルスタックを作製できる

原料・部材の共通仕様を提

案する。 

・空気極の LSM と LSCM、燃料

極の Ni-セリア系で共通仕様化の

可能性が得られた。 

・SSC は初期性能、耐久性共に良

好、Ni-セリアの初期性能は良好 

○ 

・LSM、LSCM の製造工程の SSC

への展開 

・LSM、LSCM の粒度分布調整用

材料の密度と強度の向上 

・Ni-セリア系の耐久性低下要因の

究明 

セル製造及びスタック化コ

スト等を分析して最終目標

を達成するための原料・部

材のコストを見積る。 

スタックコスト 5 万円/kW 以下が

実現可能な空気極・燃料極材料の

基本仕様を定めることができた。 

◎ 

・材料の更なる製造工程改善を行

い、目標コストの実現可能性を検

討する。 

低コスト化に向けた技術開

発課題を抽出する。 
製造条件（LSCF における微細粒

子や組成ずれ）や微量成分

（Ni-YSZ）の課題が抽出された。 

目標コストを実現する材料につい

ての技術であり、低コストセルス

タック開発方針に則っている。 

○ 
・微量成分の影響評価と閾値の検討 

①Ni-YSZ における Ni 粒成長（微

量 S の影響） 

②LSCF における組成ずれ 

→他の材料に対する影響評価 

・製造条件の見直し→LSCF にお

ける微細粒子発生の抑制 

低コストセルスタック開発

方針を策定する。 

○/ 

△（LSCF, 

Ni-YSZ） 

◎：大幅達成、○：達成、△：一部達成 

得られた成果の意義を以下に示す。 

①  スタックメーカー間で共通化が図られた世界初の成果である。 

②  価格競争力をもつ材料仕様が明らかになり、材料メーカー、スタックメーカーに広

く市場参入の可能性が開かれた。 

③  広い動作温度（中温・高温）、種々のスタック構造（円筒・平板）を特徴とする広範

囲の SOFC に適用可能であり、高い汎用性をもつ。 

④  5 万円/kW の見込みが得られ、他の競合技術に対して優位性がある。 

 

（５）成果の最終目標の達成可能性 

工程改善については、これまでの検討結果から最終目標コスト達成への見通しが得られてい

る。低価格出発原料に起因する微量成分の影響は、LSCF、Ni-YSZ で顕在化したが他の材料で

も共通している可能性が高い。この課題については、大学／産総研と連携し基礎的な課題を解

決することで、最終目標は達成可能と考える。 

表Ⅲ-1.2.2-9 成果のまとめ、目標に対する達成度と今後の課題 
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（６）まとめ及び課題、事業化までのシナリオ 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

SOFC システムを実用化することで、分散電源から事業用まで幅広い用途にわたる高効率発電

装置の市場が創出されると共に、素材から組立にいたる幅広い産業の雇用拡大に貢献する。 
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