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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　ガス透過可能な金属で形成された支持基板と、
　前記支持基板の一方面に配置された燃料極と、
　前記支持基板の他方面に配置された裏面層と、
　前記燃料極上に配置された電解質と、
　前記電解質上に配置された空気極と、を備え、
　前記燃料極及び前記裏面層は、金属及びセラミックスを含有している固体酸化物形燃料
電池。
【請求項２】
　前記裏面層の熱膨張率と、前記支持基板の熱膨張率との比率が２０％以下である請求項
１に記載の固体酸化物形燃料電池。
【請求項３】
　前記裏面層の熱膨張率と、前記燃料極の熱膨張率との比率が２０％以下である請求項１
又は２に記載の固体酸化物形燃料電池。
【請求項４】
　前記支持基板の厚みは、前記裏面層の厚みより厚い請求項１～３のいずれかに記載の固
体酸化物形燃料電池。
【請求項５】
　前記燃料極及び前記裏面層は、同じセラミックスを含有している請求項１～４のいずれ
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かに記載の固体酸化物形燃料電池。
【請求項６】
　前記燃料極及び前記裏面層は、同じ材料から形成されている請求項１～５のいずれかに
記載の固体酸化物形燃料電池。
【請求項７】
　前記支持基板は、金属酸化物を含有している請求項１～６のいずれかに記載の固体酸化
物形燃料電池。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、燃料ガス及び酸化剤ガスと反応することにより発電する固体酸化物形燃料電
池に関する。
【背景技術】
【０００２】
　燃料電池とは、外部からの燃料供給と燃焼生成物の排気とを連続的に行いながら、燃料
が酸化する際に発生する化学エネルギーを電気エネルギーに直接変換できる電池である。
燃料電池の種類は電解質により分類され、電解質にイオン伝導性を持つ固体酸化物を用い
たものを固体酸化物形燃料電池と呼んでいる。この固体酸化物形燃料電池として、例えば
、特許文献１に記載のものが従来から知られている。
【０００３】
　この特許文献１に記載された固体酸化物形燃料電池は、金属基板と、当該金属基板上に
配置された電池要素（燃料極、電解質及び空気極）とを備えており、このような構成によ
れば、基板が金属から形成されているので燃料電池の強度を向上させることができる。
【０００４】
　また、特許文献１に記載の燃料電池を製造するときは、金属基板の上に電池要素の材料
であるセラミックスを配置し、これを焼結することにより金属基板上に電池要素が配置さ
れた燃料電池が製造される。また、焼結後に酸化した金属基板を還元処理することもある
。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００５】
【特許文献１】特表２００４－５１２６５１号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
　しかしながら、上記のような燃料電池では、金属基板上にセラミックスを配置したもの
を焼結する過程で、金属基板が熱膨張する一方、セラミックスが焼結により収縮し、両者
の体積変化の相違により焼結後の燃料電池に反りが生じてしまうことがあり、反りが大き
い場合には燃料電池が割れてしまうこともあった。また、酸化した金属基板を還元処理す
る過程で金属基板が収縮し、これにより燃料電池が変形してしまうこともあった。
【０００７】
　本発明は、上記問題を解決するためになされたものであって、変形を防いだ固体酸化物
形燃料電池の提供を目的とする。
【課題を解決するための手段】
【０００８】
　本発明は、上記課題を解決するための固体酸化物形燃料電池であり、ガス透過可能な金
属で形成された支持基板と、前記支持基板の一方面に配置された燃料極と、前記支持基板
の他方面に配置された裏面層と、前記燃料極上に配置された電解質と、前記電解質上に配
置された空気極と、を備え、前記燃料極及び前記裏面層は、金属及びセラミックスを含有
していることを特徴とする。
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【０００９】
　このような構成によれば、燃料極が支持基板の一方面に配置されているのに対し、他方
面にも同様の裏面層を配置したので、焼結時における支持基板の表面側の体積変化と裏面
側の体積変化とを均一にすることができる。これにより、支持基板の体積変化のバランス
を保つことができ、固体酸化物形燃料電池の変形を防ぐことができる。
【００１０】
　また、上記の固体酸化物形燃料電池において、前記裏面層の熱膨張率と、前記支持基板
の熱膨張率との比率が２０％以下であることが好ましい。
【００１１】
　また、前記裏面層の熱膨張率と、前記燃料極の熱膨張率との比率が２０％以下であるこ
とが好ましい。
【００１２】
　また、前記支持基板の厚みは、前記裏面層の厚みより厚いことが好ましい。
【００１３】
　また、前記燃料極及び前記裏面層は、同じセラミックスを含有していることが好ましい
。
【００１４】
　また、前記燃料極及び前記裏面層は、同じ材料から形成されていることが好ましい。
【００１５】
　また、前記支持基板は、金属酸化物を含有していることが好ましい。
【発明の効果】
【００１６】
　本発明によれば、固体酸化物形燃料電池の変形を防ぐことができる。
【図面の簡単な説明】
【００１７】
【図１】本発明の一実施形態に係る固体酸化物形燃料電池の（ａ）断面図、及び、（ｂ）
平面図である。
【図２】他の実施形態に係る固体酸化物形燃料電池の断面図である。
【図３】固体酸化物形燃料電池の製造方法を説明する図である。
【図４】更に他の実施形態に係る固体酸化物形燃料電池の断面図である。
【発明を実施するための形態】
【００１８】
　以下、本発明の実施形態について添付図面を参照して説明する。図１は、本発明の一実
施形態に係る固体酸化物形燃料電池の（ａ）断面図、及び、（ｂ）平面図である。図１に
示すように、この固体酸化物形燃料電池１（以下、「燃料電池１」という）は、平面視円
形に形成され、金属製の平板状の支持基板２と、支持基板２の一方面（表面）に配置され
た薄膜状の燃料極３と、当該燃料極３と対向するように支持基板２の他方面（裏面）に配
置された薄膜状の裏面層７とを備えており、燃料極３及び裏面層７により支持基板２が挟
まれている。また、この燃料電池１は、燃料極３の一方面（表面）に配置された薄膜状の
電解質４と、電解質４の一方面（表面）に配置された薄膜状の中間層５と、中間層５の一
方面（表面）に配置された薄膜状の空気極６とを備えている。また、空気極６の表面（上
面）および裏面層７の裏面（下面）には、電流を集めるための集電体８を配置することが
できる。
【００１９】
　支持基板２は、多孔質の金属から形成されており、ガス透過性および電気伝導性を有し
ている。この支持基板２の厚みは、特に限定されないが、１００～３０００μｍが好まし
く、裏面層７の厚みより厚いことが好ましい。また、支持基板２の熱膨張率は、特に限定
されないが、１０．０～２０．０（１／K）が好ましい。
【００２０】
　燃料極３は、金属及びセラミックスを含む多孔質体から形成されており、その厚みは特
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に限定されないが、５～１００μｍが好ましい。また、燃料極３の熱膨張率は、特に限定
されないが、１０．０～２０．０（１／K）が好ましい。
【００２１】
　裏面層７は、金属及びセラミックスを含む多孔質体から形成されており、ガス透過性お
よび電気伝導性を有している。この裏面層７の厚みは、特に限定されないが、５～１００
μｍが好ましい。また、裏面層７の熱膨張率は、特に限定されないが、１０．０～２０．
０（１／K）が好ましい。また、裏面層７の熱膨張率と、支持基板２の熱膨張率との比率
（裏面層７の熱膨張率／支持基板２の熱膨張率×１００）は、２０％以下であることが好
ましく、裏面層７の熱膨張率と、燃料極３の熱膨張率との比率（裏面層７の熱膨張率／燃
料極３の熱膨張率×１００）は、２０％以下であることが好ましい。熱膨張率は、室温か
ら１０５０℃までの空気雰囲気下における線熱膨張を測定し、この測定結果より熱膨張率
を求める。なお、熱膨張率は一般に室温から１０００℃の間の変位が使用される。熱膨張
率の測定は、例えばブルカー・ＡＸ社の熱膨張計ＤＩＬ(Dilatometer)を用い、緻密な焼
結体のサンプルを用いて線熱膨張測定を行って算出する。
【００２２】
　また、電解質４および空気極６の厚みは、５～１００μｍが好ましく、中間層５の厚み
は、５～１００μｍが好ましい。
【００２３】
　次に、上述した燃料電池１の各構成要素の材料について説明する。
【００２４】
　支持基板２の材料としては、例えばＦｅ，Ｔｉ，Ｃｒ、Ｃｕ、Ｎｉ、Ａｇなどの金属を
用いることができる。また、例えばＮｉＯ等、上記の金属の酸化物を用いることもできる
。さらに、これらの材料の１種を単独で使用してもよく、また、２種以上の合金として用
いてもよい。合金としては、例えばステンレス系耐熱材料などが使用でき、具体的には、
オーステナイト系ステンレス鋼、フェライト系ステンレス鋼、インコネルやハステロイな
どニッケル系合金などを用いることができる。また、支持基板２は、ガス透過性及びガス
拡散性の観点から、気孔率を３０～６０％とすることが好ましい。
【００２５】
　燃料極３の材料としては、公知の金属及びセラミックスを含有する材料を使用すること
ができ、例えば、金属触媒と、酸化物イオン導電体からなるセラミックス粉末材料との混
合物を用いることができる。このとき用いられる金属触媒としては、ニッケル、鉄、コバ
ルトや、貴金属（白金、ルテニウム、パラジウム等）等の還元性雰囲気において安定で、
水素酸化活性を有する材料を用いることができる。また、酸化物イオン導電体としては、
蛍石型構造又はペロブスカイト型構造を有するものを好ましく用いることができる。蛍石
型構造を有するものとしては、例えばサマリウムやガドリニウム等をドープしたセリア系
酸化物、スカンジウムやイットリウムを含むジルコニア系酸化物などを挙げることができ
る。また、ペロブスカイト型構造を有するものとしてはストロンチウムやマグネシウムを
ドープしたランタン・ガレード系酸化物を挙げることができる。上記材料の中では、酸化
物イオン導電体とニッケルとの混合物で、燃料極を形成することが好ましい。なお、酸化
物イオン導電体からなるセラミックス材料とニッケルとの混合形態は、物理的な混合形態
であってもよいし、ニッケルへの粉末修飾などの形態であってもよい。また、上述したセ
ラミックス材料は、１種類を単独で、或いは２種類以上を混合して使用することができる
。
【００２６】
　裏面層７の材料としては、公知の金属及びセラミックスを含有する材料を用いることが
でき、このとき用いられる金属としては、ニッケル、鉄、銅、金、銀、コバルトや、貴金
属（白金、ルテニウム、パラジウム等）等の還元性雰囲気において安定で、水素酸化活性
を有する材料を用いることができる。また、セラミックスとしては、酸化ジルコニウム、
酸化セリウム、酸化ランタンなどの金属酸化物を主成分とした酸素イオン伝導性を有する
材料を用いることができる。また、裏面層７におけるセラミックスの含有量は、裏面層７



(5) JP 4962640 B1 2012.6.27

10

20

30

40

50

全体の重量に対して２０～８０ｗ％であることが好ましい。
【００２７】
　また、この裏面層７の材料としては、上述した燃料極３と同じ材料を用いることができ
る。このとき、材料の配合は適宜変更可能であり、燃料極３と全く同じ材料を用いてもよ
いし、材料の配合を変えて用いることもできる。例えば、燃料極３及び裏面層７に含まれ
るセラミックスを同じ種類にする一方、異なる種類の金属を用いてもよい。
【００２８】
　電解質４の材料としては、固体酸化物形燃料電池の電解質として公知のものを使用する
ことができ、例えば、サマリウムやガドリニウム等をドープしたセリア系酸化物（ＧＤＣ
）、ストロンチウムやマグネシウムをドープしたランタン・ガレード系酸化物、スカンジ
ウムやイットリウムを含むジルコニア系酸化物（ＹＳＺ）などの酸素イオン伝導性セラミ
ックス材料を用いることができる。
【００２９】
　中間層５の材料としては、空気極６を構成する成分と反応しにくく、酸素イオンの伝導
性が高いものを用いることが好ましい。このような材料としては、例えば、サマリウムや
ガドリニウム等をドープしたセリア系酸化物を用いることができる。
【００３０】
　空気極６の材料としては、固体酸化物形燃料電池の空気極の材料として公知のものを使
用することができ、例えば、ペロブスカイト型構造等を有するＣｏ，Ｆｅ，Ｎｉ，Ｃｒ又
はＭｎ等からなる金属酸化物を用いることができる。具体的には（Ｓｍ，Ｓｒ）ＣｏＯ３

，（Ｌａ，Ｓｒ）ＭｎＯ３，（Ｌａ，Ｓｒ）ＣｏＯ３，（Ｌａ，Ｓｒ）（Ｆｅ，Ｃｏ）Ｏ

３，（Ｌａ，Ｓｒ）（Ｆｅ，Ｃｏ，Ｎｉ）Ｏ３などの酸化物が挙げられ、好ましくは、（
Ｌａ，Ｓｒ）（Ｆｅ，Ｃｏ）Ｏ３である。上述した材料は、１種を単独で、或いは２種以
上を混合して使用することができる。
【００３１】
　集電体８の材料としては、Ｐｔ，Ａｕ，Ａｇ，Ｎｉ，Ｃｕ，ＳＵＳ等の導電性金属、ま
たは、Ｌａ（Ｃｒ，Ｍｇ）Ｏ3，（Ｌａ，Ｃａ）ＣｒＯ3，（Ｌａ，Ｓｒ）ＣｒＯ3などの
導電性セラミックスを用いることができ、これらの１種を単独で使用してもよく、また、
２種以上を混合して使用してもよい。
【００３２】
　次に、固体酸化物形燃料電池の製造方法について説明する。図３は、固体酸化物形燃料
電池の製造方法を説明する図である。
【００３３】
　図３に示すように、上記の燃料電池１は、基板用グリーンシート１２、燃料極用グリー
ンシート１３、裏面層用グリーンシート１７、電解質用グリーンシート１４および中間層
ペースト１５，空気極ペースト１６を用いて製造することができる。これらの各グリーン
シートは、固体酸化物形燃料電池を製造するための公知のグリーンシートであり、原料粉
末、バインダー、分散剤、可塑剤および溶媒等を混合してスラリー作製し、このスラリー
を薄膜状に延ばし、溶媒を除去した状態のシートのことである。
【００３４】
　ここで、上記各グリーンシートを製造する方法の一例について説明する。例えばドクタ
ーブレード法により製造する場合、基板用グリーンシート１２、燃料極用グリーンシート
１３および裏面層用グリーンシート１７は、以下の方法で作製することができる。まず、
上述した支持基板２、燃料極３または裏面層７の材料の粉末に、造孔剤を添加し、バイン
ダー、分散剤および可塑剤を加え、エタノール、２－プロパノールといったアルコール系
溶媒からなる分散媒体に分散されているスラリーを作製する。造孔剤の添加量は、５～２
０ｗ％が好ましい。添加されている造孔剤は、焼結の際に燃焼して気化するため、造孔剤
が存在していた箇所には気孔が形成される。なお、造孔剤としては、カーボン系粉末や樹
脂系粉末が挙げられるが、焼結の際に気化して気孔が形成可能な材料であれば、他の材料
を用いるようにしてもよい。
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【００３５】
　また、上記スラリー組成物あるいは混練組成物を作製する際に用いられるバインダーの
種類にも制限はなく、公知の有機質もしくは無機質のバインダーを使用することができる
。有機質バインダーとしては、エチレン系共重合体、スチレン系共重合体、アクリレート
系及びメタクリレート系共重合体、酢酸ビニル系共重合体、マレイン酸系共重合体、ビニ
ルアセタール系樹脂、ビニルホルマール樹脂、ポリビニルブチラール樹脂、ビニルアルコ
ール系樹脂、エチルセルロース等のセルロース類、ワックス類等が例示される。
【００３６】
　次に、作製したスラリーを公知のドクターブレード法により成形してポリエチレンテレ
フタレートなどのフィルム上にスラリーの層を形成し、このスラリーの層より分散媒体を
除去することで乾燥させ、基板用グリーンシート１２、燃料極用グリーンシート１３また
は裏面層用グリーンシート１７を形成する。分散媒体としては、アルコール系溶媒に限ら
ず、トルエン，キシレン，及びケトン系などの他の有機溶媒を用いてもよい。また、有機
溶媒に限らず、上記混合粉末が、水に分散されたスラリーを用いるようにしてもよい。例
えば、所定の分散剤を用いることで、上記混合粉末が水に分散された状態とすることがで
きる。
【００３７】
　電解質用グリーンシート１４は以下の方法で作製する。上述した電解質４の材料の粉末
に、バインダー及び分散剤および可塑剤を加え、有機溶媒からなる分散媒体に分散されて
いるスラリーを作製する。作製したスラリーは燃料極等と同様にドクターブレード法にて
ポリエチレンテレフタレートなどのフィルム上にスラリー層を形成する。このスラリーの
層より分散媒体を除去することで乾燥させ、電解質用グリーンシート１４が形成された状
態とする。
【００３８】
　また、中間層ペースト１５及び空気極ペースト１６は、固体酸化物形燃料電池を製造す
るための公知のペーストであり、上述した中間層５又は空気極６の材料の原料粉末に、バ
インダー、有機溶媒などを混練することにより作製できる。
【００３９】
　続いて燃料電池１を製造する方法を説明する。
【００４０】
　燃料電池１を製造するときは、まず図３（ａ）、（ｂ）に示すように、基板用グリーン
シート１２を準備し、この基板用グリーンシート１２の一方面（表面）に燃料極用グリー
ンシート１３を積層すると共に、他方面（裏面）に裏面層用グリーンシート１７を積層す
る。また、図３（ｃ）に示すように、燃料極用グリーンシート１３の一方面（表面）に電
解質用グリーンシート１４を積層する。これにより、各グリーンシート１２，１３，１４
、１７が積層されたグリーンシート積層体１８が形成される。
【００４１】
　次に、各グリーンシート１２，１３，１４、１７を積層したグリーンシート積層体１８
を共焼結する。このときの焼結温度は、１１００℃～１５００℃が好ましい。焼結により
、図３（ｄ）に示すように、基板用グリーンシート１２、燃料極用グリーンシート１３、
裏面層用グリーンシート１７、電解質用グリーンシート１４はそれぞれ、支持基板２、燃
料極３、裏面層７、電解質４になる。また、このとき、支持基板２が例えばフェライト系
ステンレス鋼やＮｉなどの金属材料から作製される場合は、酸化を防止するために、Ｎ２

やＡｒガスなどの不活性雰囲気下あるいは還元雰囲気下で焼結することが好ましい。一方
、支持基板２が例えばＮｉＯなどの金属酸化物材料から作製される場合は、酸化雰囲気下
で焼結することもできる。また、焼結後に支持基板２を還元処理してもよい。
【００４２】
　続いて、図３（ｅ）に示すように、焼結により形成された電解質４の一方面（表面）に
中間層ペースト１５を塗布し、その上に空気極ペースト１６を塗布する。中間層ペースト
１５及び空気極ペースト１６の塗布は、例えば、公知のスクリーン印刷法、ドクターブレ
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ード法、スプレーコート法、スパッタリング法等により行うことができる。
【００４３】
　その後、中間層ペースト１５及び空気極ペースト１６を焼結することにより中間層５及
び空気極６が形成され、これにより図１に示す燃料電池１が製造される。このときの焼結
温度は、１１００℃～１５００℃が好ましい。また、焼結はＮ２やＡｒガスなどの不活性
雰囲気下あるいは還元雰囲気下で行うことが好ましいが、支持基板２の酸化を防止できる
温度であれば酸化雰囲気下で焼結をすることもできる。また、焼結後に支持基板２を還元
処理してもよい。
【００４４】
　以上に説明したような燃料電池１によれば、燃料極３が支持基板２の一方面に配置され
ているのに対し、他方面にも同様の裏面層７を配置したので、焼結時における支持基板２
の表面側の体積変化と裏面側の体積変化とを均一にすることができる。これにより、支持
基板２の体積変化のバランスを保つことができ、燃料電池１の変形を防ぐことができる。
【００４５】
　また、裏面層７の熱膨張率と、支持基板２の熱膨張率との比率が２０％以下であると、
裏面層７の体積変化と支持基板２の体積変化との差を少なくすることができるので、燃料
電池１の変形の防止にとってより有効である。さらに、裏面層７の熱膨張率と、燃料極３
の熱膨張率との比率が２０％以下であると、支持基板２の表面側と裏面側における体積変
化のバランスをより均一にすることができる。
【００４６】
　また、支持基板２の厚みが裏面層７の厚みより厚いと、支持基板２の変形を防ぐのに効
果的である。
【００４７】
　また、燃料極３及び裏面層７が同じセラミックスを含有している場合や、同じ材料から
形成されている場合には、よりバランスが良くなり、燃料電池１の変形を防ぐのにより効
果的である。
【００４８】
　また、支持基板２がＮｉＯ等の金属酸化物を含有していると支持基板２を還元処理する
ときに体積収縮が生じるので、このときに支持基板２の表裏両側でバランスよく体積収縮
をさせるためには、上記の構成が特に有効である。
【００４９】
　以上、本発明の一実施形態について説明したが、本発明の具体的な態様は、上記実施形
態に限定されるものではない。
【００５０】
　例えば、上記実施形態では、支持基板２の厚みが裏面層７の厚みより大きかったが、こ
の構成に限定されるものではなく、各構成要素の厚みは適宜変更可能であり、支持基板２
を裏面層７と同厚または薄くすることもできる。また、支持基板２に、厚み方向に貫通す
る複数の貫通孔を形成してもよい。
【００５１】
　また、図２は、他の実施形態に係る固体酸化物形燃料電池の断面図であり、この図２に
示すように、裏面層７に厚み方向に貫通する複数の貫通孔１０が形成されている構成であ
ってもよい。また、裏面層７を削るなどして除去することもでき、例えば、裏面層７の一
部を除去することにより支持基板２の裏面の一部に外部に露出させ、この露出した部分に
集電体８を配置することができる。
【００５２】
　また、上記実施形態では、電解質４と空気極６との間に中間層５が配置されていたが、
図４に示すように、この中間層５を省略することもできる。
【実施例】
【００５３】
　以下、実施例及び比較例を用いて本発明を更に詳細に説明する。ただし、本発明が本実
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施例に限定されるものではない。
（実施例１）
【００５４】
　（基板用グリーンシート）
【００５５】
　実施例１として、図１に示すような燃料電池１を作製した。支持基板２には、Fe2O3（
粒径範囲：０．１～３μｍ、平均粒子径１μｍ）とＮｉＯ（粒径範囲：０．１～３μｍ、
平均粒子径１μｍ）の混合物（Fe2O3：ＮｉＯ＝１：９）に、カーボン粉末からなる造孔
剤を総量の１０ｗｔ％添加し、バインダー樹脂としてポリビニルブチラール、および可塑
剤としてジブチルフタレートを加え、２－プロパノールの有機溶剤に分散されたスラリー
を作製した。このスラリーをドクターブレード法によってＰＥＴフィルム上に塗布し、１
１０℃で乾燥させて分散溶剤を除去した。これにより膜厚１０００μｍの基板用グリーン
シート１２を作製した。
【００５６】
　（燃料極用グリーンシート）
【００５７】
　続いて、燃料極用グリーンシート１３を以下の方法で作製した。燃料極３の材料として
ＮｉＯ（粒径範囲：０．１～３μｍ、平均粒子径１μｍ）、ならびに酸素イオン伝導性材
料としてイットリア安定化ジルコニア（ＹＳＺ）にカーボン粉末からなる造孔剤を総量の
１０ｗｔ％添加し、バインダー樹脂として、ポリビニルブチラール、および可塑剤として
ジブチルフタレートを加え、２－プロパノールの有機溶剤に分散されたスラリーを作製し
た。これをドクターブレード法によってＰＥＴフイルム上に塗布し、１１０℃で乾燥させ
て分散溶剤を除去した。これにより膜厚８０μｍの燃料極用グリーンシート１３を形成し
た。
【００５８】
　（電解質用グリーンシート）
【００５９】
　続いて、電解質用グリーンシート１４を以下の方法で作製した。電解質４の材料として
イットリア安定化ジルコニア（ＹＳＺ）に、バインダー樹脂としてポリビニルブチラール
、および可塑剤としてジブチルフタレートを加え、２－プロパノールの有機溶剤に分散さ
れたスラリーを作製した。このスラリーをドクターブレード法によってＰＥＴフィルム上
に塗布し、１１０℃で乾燥させて分散溶剤を除去した。これにより膜厚１０μｍの電解質
用グリーンシート１４を形成した。
【００６０】
　（裏面層用グリーンシート）
【００６１】
　裏面層用グリーンシート１７として、上述の燃料極用グリーンシート１３と同じグリー
ンシートを作製した。
【００６２】
　（グリーンシート積層体）
【００６３】
　次いで、裏面層用グリーンシート１７上に、上述した基板用グリーンシート１２、燃料
極用グリーンシート１３、電解質用グリーンシート１４をこの順に積層させてグリーンシ
ート積層体１８を準備し、熱プレス機により２ｋＮ／ｍ２、７０℃の条件でプレス処理を
施し、１５００℃で１０時間加熱して焼結させ、ハーフセルを作製した。このときのハー
フセルの厚みは１１５０μｍであった。
【００６４】
　（中間層ペースト）
【００６５】
　次に、中間層ペーストを以下の方法で作製した。材料には、ガドリニウムをドープした



(9) JP 4962640 B1 2012.6.27

10

20

30

40

50

セリア系酸化物（ＧＤＣ(粒径範囲：０．１～３μｍ、平均粒子径１μｍ)）を用い、さら
にバインダー樹脂としてエチルセルロース、溶剤としてエチルカルピトールを加えた後、
これを振練してペーストを作製した。このペーストを上述したハーフセルの電解質４上に
スクリーン印刷によりパターニング形成し、１３０℃で乾燥させた後、１３００℃で１時
間加熱して焼結させ、厚み約３μｍの中間層５を形成した。
【００６６】
　（空気極ペースト）
【００６７】
　次に、空気極ペースト１６を以下の方法で作製した。材料には、La0.6Sr0.4Co0.2Fe0.8
O3（粒径範囲：０．１～３μｍ、平均粒子径１μｍ）を用い、さらにバインダー樹脂とし
てエチルセルロース、溶剤としてエチルカルピトールを加えた後、これを振練してペース
トを作製した。このペーストを上述したハーフセルの中間層５上にスクリーン印刷により
パターニング形成し、１３０℃で乾燥させた後、１２００℃で１時間加熱して焼結させ、
厚み約２０μｍの空気極６を形成した。こうして、固体酸化物形燃料電池１を得た。
（実施例２）
【００６８】
　（基板用グリーンシート）
【００６９】
　実施例２として、図４に示すような燃料電池１を作製した。支持基板２には、Fe2O3（
粒径範囲：０．１～３μｍ、平均粒子径１μｍ）とＮｉＯ（粒径範囲：０．１～３μｍ、
平均粒子径１μｍ）の混合物（Fe2O3：ＮｉＯ＝１：９）に、カーボン粉末からなる造孔
剤を総量の１０ｗｔ％添加し、バインダー樹脂としてポリビニルブチラール、および可塑
剤としてジブチルフタレートを加え、２－プロパノールの有機溶剤に分散されたスラリー
を作製した。このスラリーをドクターブレード法によってＰＥＴフィルム上に塗布し、１
１０℃で乾燥させて分散溶剤を除去した。これにより膜厚１０００μｍの基板用グリーン
シート１２を作製した。
【００７０】
　（燃料極用グリーンシート）
【００７１】
　続いて、燃料極用グリーンシート１３を以下の方法で作製した。燃料極３の材料として
ＮｉＯ（粒径範囲：０．１～３μｍ、平均粒子径１μｍ）、ならびに酸素イオン伝導性材
料としてガドリニウムをドープしたセリア系酸化物（ＧＤＣ(粒径範囲：０．１～３μｍ
、平均粒子径１μｍ)）にカーボン粉末からなる造孔剤を総量の１０ｗｔ％添加し、バイ
ンダー樹脂として、ポリビニルブチラール、および可塑剤としてジブチルフタレートを加
え、２－プロパノールの有機溶剤に分散されたスラリーを作製した。これをドクターブレ
ード法によってＰＥＴフィルム上に塗布し、１１０℃で乾燥させて分散溶剤を除去した。
これにより膜厚８０μｍの燃料極用グリーンシート１３を形成した。
【００７２】
　（電解質用グリーンシート）
【００７３】
　続いて、電解質用グリーンシート１４を以下の方法で作製した。電解質４の材料として
ガドリニウムをドープしたセリア系酸化物（ＧＤＣ(粒径範囲：０．１～３μｍ、平均粒
子径１μｍ)）に、バインダー樹脂としてポリビニルブチラール、および可塑剤としてジ
ブチルフタレートを加え、２－プロパノールの有機溶剤に分散されたスラリーを作製した
。このスラリーをドクターブレード法によってＰＥＴフィルム上に塗布し、１１０℃で乾
燥させて分散溶剤を除去した。これにより膜厚１０μｍの電解質用グリーンシート１４を
形成した。
【００７４】
　（裏面層用グリーンシート）
【００７５】
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　裏面層用グリーンシート１７として、上述の燃料極用グリーンシート１３と同じグリー
ンシートを作製した。
【００７６】
　（グリーンシート積層体）
【００７７】
　次いで、裏面層用グリーンシート１７上に、上述した基板用グリーンシート１２、燃料
極用グリーンシート１３、電解質用グリーンシート１４をこの順に積層させてグリーンシ
ート積層体を準備し、熱プレス機により２ｋＮ／ｍ２、７０℃の条件でプレス処理を施し
、１５００℃で１０時間加熱して焼結させ、ハーフセルを作製した。このときのハーフセ
ルの厚みは１１５０μｍであった。
【００７８】
　（空気極ペースト）
【００７９】
　次に、空気極ペースト１６を以下の方法で作製した。材料には、La0.6Sr0.4Co0.2Fe0.8
O3（粒径範囲：０．１～３μｍ、平均粒子径１μｍ）を用い、さらにバインダー樹脂とし
てエチルセルロース、溶剤としてエチルカルピトールを加えた後、これを振練してペース
トを作製した。このペーストを上述したハーフセルの電解質４の上にスクリーン印刷によ
りパターニング形成し、１３０℃で乾燥させた後、１２００℃で１時間加熱して焼結させ
、厚み約２０μｍの空気極６を形成した。こうして、固体酸化物形燃料電池１を得た。
（比較例）
【００８０】
　比較例として、裏面層７及び中間層５を省略した状態で、図１に示すような燃料電池１
を作製した。このとき、裏面層用グリーンシートを使用しない点以外は、実施例１と同じ
方法で作製した。
【００８１】
　その結果、作製後の燃料電池１の外観を目視で確認したところ、比較例では支持基板２
が凸形状に湾曲し、その形状変化に追随できない支持基板２より上の構成層に割れが生じ
たが、実施例１、２では燃料電池の変形は見られなかった。
【符号の説明】
【００８２】
　１　　固体酸化物形燃料電池
　２　　支持基板
　３　　燃料極
　４　　電解質
　５　　中間層
　６　　空気極
　７　　裏面層
　１０　　貫通孔
【要約】
【課題】　固体酸化物形燃料電池の変形を防ぐ構成を提供する。
【解決手段】ガス透過可能な金属で形成された支持基板２と、支持基板２の一方面に配置
された燃料極３と、支持基板２の他方面に配置された裏面層７と、燃料極３上に配置され
た電解質４と、電解質４上に配置された空気極６と、を備え、燃料極３及び裏面層７は、
金属及びセラミックスを含有している固体酸化物形燃料電池１。
【選択図】図１
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【図１】
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【図２】

【図３】
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【図４】
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