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審査結果の概要（2,000 字以内） 

固体酸化物型燃料電池(SOFC) は、多様な燃料を直接使用できるという特徴を有することから、次

世代の重要なエネルギー変換機器として期待されているが，炭化水素燃料の高温熱分解反応による燃

料極(アノード)の劣化は大きな課題となっている。本論文では、炭化水素燃料を用いた際の炭素析出

挙動の解明及び炭素析出抑制のためのアノード材料を開発するために、活性炭素繊維(ACF) をテン

プレートとして使用し、多様な組成と高い比表面積を有する多孔質体アノードを形成させた上で、実

験結果と電極反応理論を組み合わせて、電極反応メカニズムの解明及び SOFC セル特性を向上した

研究成果をまとめたものである。本論文は英語で書かれており全部で 9 つの章から構成されている。 

第 1 章では、SOFC の基本的な原理・特徴、セル構成材料の現状と課題、炭化水素燃料(CH4)の利

用と本研究の目的について述べている。 

第 2 章では、電極材料の調製とセルの製造方法、実験測定システム及び分析評価について述べている。 

SOFC の電極特性は、燃料・イオン・電子の三化学種が電極微細構造内における物質輸送特性と、

三相界面(TPB)に強く依存するため、第 3 章では、Ni をベースとしアノードを用いたドライメタン(CH4)

燃料の実験結果をファラデー法則とあわせて定量的に分析した結果を述べている。アノードでの燃料

の反応量は通じた電気量に比例することに基づき、異なる CH4 濃度と流量下における電極反応生成

物の分析と発電特性の分析結果によって、アノードにおいて考えられる電極反応は、v(CH4)≤I/(2F)の

場合は①、I/(4F)≤v(CH4)≤I/(2F)の場合は①～③、v(CH4)」≥I/(4F)の場合は①～④であると解析してい

る(F=ファラデー定数、I＝電流)。 

CH4 + O2- → CO + 2H2 + 2e-    ①   CH4 + 2O2- → CO + H2O + H2 +4e-   ② 

CH4 + 3O2- → CO +2H2O + 6e-  ③      CH4 + 4O2- → CO2 +2H2O + 8e-       ④ 

第４章では、電気化学と熱力学の観点から、低濃度ドライ CH4を燃料とした SOFC アノードの電

極特性と燃料の濃度との関係について述べている。セル特性は電流値の増加に伴い電圧の急低下が確

認され、これは主に生成物 H2O によってアノードにおける燃料の拡散速度が低下し、p(H2O)/p(CH4)

の增加に結びつく電荷移動過程反応速度の低下と関連して解析している。 

第５章では、ACF をテンプレートとして使用し、NixCu1-x 合金をドープさせた柱状立法構造を有

するアノードを合成して、Ni と Cu の組成比を踏まえ、NixCu1-x/YSZ/LSM セルを用いた CH4燃料



での発電試験の結果について述べている。その結果、Ni0.8Cu0.2アノードを用いたセルは、800℃で最

大出力密度 315 mW/cm2を示す他、CH4燃料による 10 時間以上の連続運転にわたり安定した性能を

維持し、NixCu1-xは優れた抗炭素析出特性を有することを明らかにしている。 

第６章では、ハードテンプレート法によって、Ni0.5Cu0.5Ox をドープした多孔質管状構造を有する

Ni0.5Cu0.5Ox-YSZ 複合燃料極支持型 SOFC セルを創製し、異なる CH4燃料の発電特性の結果につい

て述べている。100 時間以上の連続運転を行った結果、ドライ CH4燃料を用いた場合(A)のセル性能

が 5.27％低下したに対し、加湿 CH4(3%H2O)燃料を用いた場合(B)のアノード特性は常に安定し、試

験後のアノード表面を SEM と EDS で観察した結果、A には炭素析出の様子が確認され、Ｂにはほ

とんど確認されず、Ni0.5Cu0.5Ox-YSZ 複合アノードは優れた抗炭素析出特性を有することを明らかに

している。 

第７章では、多孔質構造 Ce0.8Sm0.2O1.9 (SDC)上に Ni0.5Cu0.5Ba0.05Oxをドープさせ、三次元立体構

造を持つ Ni0.5Cu0.5Ba0.05Ox/SDC アノードを創製し、CH4燃料による長時間連続運転の結果について

述べている。その結果、 100 時間以上の連続運転においてもセル特性は常に安定し、

Ni0.5Cu0.5Ba0.05Ox/SDC アノードは優れた抗炭素析出特性を有することを明らかにしている。 

第８章では、SrMoO4ベースとしたアノードについて検討し、Gd0.2Ce0.8O1.9 (GDC)と SrMoO4を

合成したアノードの特性について述べている。その結果、Gd0.2Ce0.8O1.9 (GDC)と SrMoO4を 5：5 の

質量比で合成した場合、アノードの特性が最も良く、800℃においてセルの最大出力密度は 361 

mW/cm2を示している。 

第９章では本論文を総括するとともに、今後の展望を述べている。 

以上を要約するに、本論文は、SOFC アノードの炭化水素ガスによる炭素析出反応機構を解明する

とともに、新しい材料合成プロセスを提案し、さらにそれらを応用して抗炭素析出機能を大幅に向上

した新規アノードを開発したものである。本研究で得られた多くの知見は、今後の SOFC 技術の進

展における基礎から応用にわたる有益な情報を提供するもので、博士論文としては十分な価値を有し

ていると判断される。 

 

よって本論文は博士(工学) の学位論文として合格と認められる。 
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