
11) バイオガス系メタン燃料直接改質燃料電池セルの開発 

 

古田祥知子 

バイオガスを直接供給する SOFC のアノード内において、燃料ガス改質に伴う吸熱反応による温度勾

配を解消するため、NiO-YSZ アノードの燃料ガス通路側の表面に、ガス改質反応を制御するための

コーティングを試みた。種々のパターンでコーティングしたハーフセルを用いて 800℃で模擬バイオ

ガスを供給したときの温度分布の評価を行い、温度勾配の緩和に効果の高いコーティングのパターン

を明らかにすることができた。 

 

1. はじめに 

 再生可能エネルギーであるバイオマス資源の利用手段

のひとつとしてバイオガス利用燃料電池への活用は有望

である。 

 バイオガスを直接燃料とするには、図 1 に示すようにア

ノード側において燃料ガスが水素へ改質される必要があ

る。そのためには作動温度の低い固体高分子型燃料電

池（PEFC）では改質できず、800℃付近で作動させる固体

酸化物型燃料電池（SOFC）を用いる必要がある。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 水素燃料と異なり、バイオガスを燃料とした場合、燃料

ガスの内部改質による吸熱反応が起こるためセルに大き

な温度勾配が生じ、熱応力によるセルの変形・破壊が起

こってしまうという問題がある。当センターでは以前より九

州大学と共同で、バイオガスを直接燃料に用いることが可

能な新しい SOFC の開発を行っている。 

 昨年までの研究 1),2)で、燃料ガスの流れを制御するため

の流路をアノード表面に形成させることで温度勾配が緩

和できるという可能性を見出し、温度分布が均質化された

ことで流路無しセルと比較して高い開回路電圧を得ること

ができた。しかしながら、流路を設けたセルでは集電性能

が低下し発電時の電圧低下は大きくなるという問題が残

った。 

 本年度は新たな方法として、アノード表面の燃料ガス通

路側に、燃料ガスの流通を抑制する層をコーティングし、

吸熱反応である燃料ガス改質反応の発生場所を分散させ

ることで温度勾配の緩和を試みた。 

 

2. 実験方法 

2.1 ハーフセルの作製 

 バイオガス直接供給燃料電池用セルとして、アノード支

持型で図 2 に示すような、改質反応抑制層を有する構造

を設計した。温度分布測定用には、カソードを積層しない

ハーフセルを作製して評価を行った。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図1 SOFC にバイオガスを供給したときの発電の模式図． 
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図2 改質反応抑制層を有する SOFC 単セルの構造（断面）． 
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 アノード材料には第一稀元素製イットリア安定化ジルコ

ニア（8mol％Y2O3 -92mol％ZrO2, 以下 YSZ と略記）と関

東化学製特級酸化ニッケル（NiO）を重量比56:44 でポット

ミル混合したもの（以下、NiO-YSZ と略記）を用いた。また

電解質材料には同じく第一稀元素製の YSZ を用いた。 

 既報 1,2)と同様、宮﨑鉄工（株）の協力を受け、押出成形

により、厚さ 1.2mm、幅 10mm のアノードシートを成形した。

配合比は原料粉末に対して増孔材（綜研化学製アクリル

パウダーMX-150）15mass%、成形助剤（ユケン工業製バイ

ンダーYB-154）12mass%、水 20.5mass%とした。成形したシ

ートは長さ350mmでカットし、反りが生じないよう石膏ボー

ドで上下から挟み室温で乾燥させた。 

 次に、65×65mm にカットした生シートに、アノード活性

層（NiO-YSZ、プリンティングオイル：互応化学製

OS-4530）をスクリーン印刷し、1050℃で仮焼を行ったの

ちに電解質層（YSZ、プリンティングオイル：互応化学製

OS-4530）をスクリーン印刷で積層させ、1000℃で仮焼し

た。次に電解質層とは反対側の面に、スクリーン印刷で改

質反応抑制層のコーティングを行い、アノード中に含まれ

る燃料ガス改質触媒である Ni の割合が、ガス入口側から

出口側に向けて傾斜的に増加していく構造を形成した

（図3、図4）。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

このうち、図3のパターン①は、触媒成分であるNi成分の

割合を、燃料ガスの入口付近で少なく、出口付近で多くな

るよう、エリアを区切ってに変化させたものである。A は

NiO:YSZ=14:86、B は NiO:YSZ=28:72 の緻密層をそれぞ

れコーティングしたエリア、C はコーティングなしで、配合

比NiO:YSZ=56:44のアノード層が露出しているエリアであ

る。図 4 のパターン②～⑥は、燃料の入口側から出口側

に向けて、改質触媒活性を持たない YSZ の緻密層を、そ

の面積が次第に減少するような種々のパターンでコーテ

ィングしたものである。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 コーティングを施したシートは、100℃で乾燥した後に、

1400℃で焼成してハーフセルとした（図5）。 

 図3 改質反応抑制のためのアノード面へのコーティング 

 （パターン①）． 
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C NiO:YSZ=56:44 

コーティング無しエリア

A NiO:YSZ=14:86 の緻密層を 

  コーティングしたエリア 
   図4 改質反応抑制のためのアノード面へのコーティング 

   （パターン②～⑥）． 

パターン② 

パターン③ パターン④ 

パターン⑤ パターン⑥ 

燃料ガス流れ方向 

コーティングエリア

（YSZ） 

コーティング無しエリア 

（NiO:YSZ=56:44） 
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2.2 ハーフセルの温度分布評価 

 セ ル の 上部か ら 熱画像カ メ ラ （ NEC-Avio 製、

TVS-8500）で温度分布を観察できる評価装置（図 6）を用

いてハーフセルの温度分布を計測した。燃料ガスはセル

ホルダの右側の管から供給され、アノード下面の通路を

通りながら多孔質アノード内に拡散し、左側から管を通っ

て排出される構造となっている。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 パターン①～⑥の試作セルを 50×50 ㎜角に調整し、

電解質面を上にしてセルホルダに装着した。セルホルダ

を炉内にセットして、SOFC 作動温度である 800℃まで昇

温した。800℃に到達後、N2 ガス 150cm3/min を流して約

15 分間パージした。次に 800℃でキープしたまま H2ガス

20cm3/min、N2ガス 150cm3/min を一晩供給することで、ア

ノード中の NiO を Ni に還元処理した。 

 次に供給ガスを模擬バイオガス（CH4-60cm3/min、

CO2-40cm3/min）に切り替え、温度分布を計測した。この

とき、バイオガスに空気を添加することで吸熱が抑制でき

るという九州大学の知見 3)に基づき、Air/Biogas 比が 1.5

のガス組成（CH4-60cm
3/min、CO2-40cm3/min、空気

-150cm3/min）から、Air/Biogas 比を次第に下げながら測

定を行い、温度分布の変化を追跡した。 

 セルの温度分布は、既報 1)で示した平板セルにおける

模擬バイオガス供給時の測定結果（図7）と比較した。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

3. 結果と考察 

 コーティングパターン①の試作セルにおける模擬バイ

オガス供給時の温度分布を図 8 に示す。Air/Biogas=1.5

での運転時、セルの右側エリアで温度が上昇しているの

がわかる。これは、ガス改質触媒である Ni 成分をコーティ

ング層に含有してはいるが、アノード全体の約半分のエリ

アが緻密層で覆われているため、燃料ガスが多孔質アノ

ード内に拡散しにくく、アノード表面右側のエリアでは燃

焼反応が集中的に起こり、温度上昇につながったと考え

図5 改質反応を抑制するための層をアノード表面にコーティング 

したハーフセル（1400℃焼成）． 

パターン① パターン② 

パターン③ パターン④ 

パターン⑤ パターン⑥ 

図7 平板セルへの模擬バイオガス供給時の温度分布． 

運転温度：800℃． 

Air/Biogas=1.5 

Air/Biogas=0.7 

Air/Biogas=1.0 

Air/Biogas=0 

図6 温度分布評価装置． 

ハーフセル 
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られる。一方、空気添加量を少なくすると、図 7 の温度分

布と比べ、吸熱反応がセル中央にシフトし、平板セルと比

べて温度勾配が緩和されることが確認された。また平板

セルでは空気の供給を止めバイオガスのみでの運転を

行うと、熱応力でセルが変形し 30 分で電解質表面が割れ

てしまっていた 1)が、コーティング処理を施したセルでは

空気を添加しない条件下で温度分布がより均一化した。 

 同様に、コーティングパターン②～⑥の試作セルにお

ける模擬バイオガス供給時の温度分布を図9～13に示す。

②～⑥は、触媒成分である Ni の露出部分の面積を傾斜

化させ、吸熱反応が起こるエリアの分散を狙ったものであ

るが、パターンによってはAir/Biogas=1.5での運転時、①

と同様、セル右側のエリアで温度上昇がみられた。パタ

ーンの形状と温度分布の傾向をみると、②のようにコーテ

ィングのベタ部分の面積が広いものほど温度上昇が起こ

りやすく、③や④のように細かいパターンを形成したセル

では温度上昇が起こりにくい傾向がある。これは、コーテ

ィングされたエリアでは改質触媒であるNi成分と燃料ガス

が接触できないため改質反応が起こらず、燃焼反応のみ

が起こるので温度上昇が大きくなったためであると考えら

れる。一方、③や④のように細かいパターンを形成したセ

ルではコーティングされていないエリア、すなわち Ni 成

分を含有するエリアが分散しているので、燃焼反応と改質

反応が同時に起こり、温度上昇が起こりにくかったものと

考えられる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図8 コーティングパターン①の試作セルへの模擬バイオガス供

給時の温度分布．   運転温度：800℃． 

Air/Biogas=1.5 

Air/Biogas=0.7 

Air/Biogas=1.0 

Air/Biogas=0 

図9 コーティングパターン②の試作セルへの模擬バイオガス供

給時の温度分布．   運転温度：800℃． 

Air/Biogas=1.5 

Air/Biogas=0.7 

Air/Biogas=1.0 

Air/Biogas=0 

図10 コーティングパターン③の試作セルへの模擬バイオガス

供給時の温度分布．   運転温度：800℃． 

Air/Biogas=1.5 

Air/Biogas=0.7 

Air/Biogas=1.0 

Air/Biogas=0 

図 11 コーティングパターン④の試作セルへの模擬バイオガス

供給時の温度分布．   運転温度：800℃． 

Air/Biogas=1.0 

Air/Biogas=0 

Air/Biogas=1.5 

Air/Biogas=0.7 
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 コーティングパターン④のハーフセルを用い、空気を全

く添加しない条件下において、模擬バイオガス供給時の

長時間の運転を試みた。800℃で 4 日間の連続運転を行

ったが、セルの温度分布にほとんど変化は見られなかっ

た（図 14）。 図 15 は 800℃で 4 日間の運転後、取り外し

たハーフセルの写真である。図 5 で示した緑色から濃灰

色に変化しているのは運転時の還元処理によって

NiO-YSZ からアノードが Ni-YSZ サーメットに変化したた

めである。運転後、割れや変形は全く見られなかった。ま

た、バイオガスを燃料に用いる場合、アノード表面への炭

素析出も問題となるが、今回の試験では炭素の析出も全

く見られなかった。このように、改質反応を抑制するコー

ティングをアノード表面に施した構造は、バイオガスのみ

を燃料として供給した時の耐久性向上に大きく寄与するこ

とが明らかとなった。 

 以上のように、模擬バイオガスを直接供給したハーフセ

ルにおいて、アノード内での吸熱反応を分散させることを

目的にいくつかのパターンでのコーティングを行い、セ

ル温度分布の評価を行ったところ、温度勾配の緩和に効

果の高いコーティングのパターンが明らかになった。今

後は本年度得られた知見に基づいてさらに温度分布を均

一化できるようなコーティングパターンのブラッシュアップ

を行う予定である。さらに、九州大学と協力してコーティン

グセルの電池特性の評価及びより長時間の連続運転試

験を実施しスタック化、システム化といった次のステップに

繋げていく予定である。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 13 コーティングパターン⑥の試作セルへの模擬バイオガス供

給時の温度分布．   運転温度：800℃． 

Air/Biogas=1.5 

Air/Biogas=0.7 

Air/Biogas=1.0 

Air/Biogas=0 

図 12 コーティングパターン⑤の試作セルへの模擬バイオガス供

給時の温度分布．   運転温度：800℃． 

Air/Biogas=1.5 

Air/Biogas=0.7 

Air/Biogas=1.0 

Air/Biogas=0 

図14 コーティングパターン④の試作セルで模擬バイオガス

のみを供給しながら800℃で4日間連続運転した後のセ

ル温度分布． 

図15 模擬バイオガスのみを供給しながら 800℃で

4日間連続運転した後のコーティングパターン

④の試作セル． 
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4. まとめ 

 バイオガスを直接供給する SOFC のアノード内におい

て、燃料ガス改質に伴う吸熱反応による温度勾配を緩和

するため、NiO-YSZ アノードの燃料ガス通路側の表面に、

ガス改質反応を制御するためのコーティングを試みた。

種々のパターンでコーティングしたハーフセルを用いて

800℃で模擬バイオガスを供給したときの温度分布の評

価を行い、温度勾配の緩和に効果の高いコーティングの

パターンを明らかにすることができた。今後は最適なコー

ティングパターンを見出してセル構造を確立し、セルのス

タック化、システム化に繋げていく予定である。 
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