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研究の概要 レーザーアブレーション法またはナノシートの精密積層などにより、酸素イオン 

を伝導可能な混合伝導体と酸素イオン伝導体、誘電体または金属などと構造を制御したヘテロ 

ナノ接合界面を作成し、これに立脚したまったく新規な材料設計での超酸素イオン伝導材料を 

創造する。新しい畜エネルギーデバイスの創出を行うとともに、従来は無関係と考えられてい 

る、触媒作用との融合を図る。 

研 究 分 野：材料工学、無機機能材料 

キ ー ワ ー ド：ナノイオニクス、燃料電池、エネルギー効率化 

１．研究開始当初の背景 
異なる格子の接合界面のイオン伝導が注

目されている。これは異なる格子を接合する
と、格子の緩和現象で、界面には不安定な格
子間隔の原子層が出現し、バルクとは異なり、
イオンが移動しやすくなることが期待され
る。従来のイオニクス材料ではこのような界
面の物性はほとんど使っていないことから、
界面緩和層を積極的に利用することで、興味
あるイオニクス材料が創造できる可能性が
期待されていた。 
 
２．研究の目的 

本研究では、K2NiF4 型構造などの２次元的
に酸素イオンを伝導可能な混合伝導体と酸
素イオン伝導体、誘電体や金属などと格子を
整合させ、接合させたナノヘテロ接合界面を
作成し、電子伝導を制御して界面での酸素イ
オン伝導を向上させるという新しいナノイ
オニクス効果を創出する。この効果に基づい
て革新的な燃料電池を創出する。 
 
３．研究の方法 

製膜方法としてレーザーアブレーション
(PLD)法、酸化物ナノシートを積層する化学
的なナノコンポジット製膜法を用いて、ナノ
レベルの膜厚の積層体または３次元の混合
伝導体と酸素イオンまたは誘電体、金属の接
合の作成をおこなう。とくに３次元コンポジ
ットへの展開をダブルカラムナー構造の酸
化物を用いて行う。得られたナノレベルの構

造制御された接合面を有する酸化物膜のイ
オン伝導性と電子伝導の挙動解析を、伝導度
の温度依存性やホール効果、ゼーベック効果
を用いて解析する。 
 
４．これまでの成果 
 １）混合伝導体の２次元膜の作成 

引張り応力を導入した数 100nm レベルの
ナノ積層膜を作成し、伝導度に及ぼす影響を
検討した。その結果、Pr2Ni0.75Cu0.25Ga0.05O4

と Ce0.8Sm0.2O2（PNCG/SDC）の 100nm 程
度の薄膜を積層した薄膜では酸素イオン伝
導度が大きく向上する現象を見出した。18O
の拡散を行い、通常のバルク体に比べると、
表面交換係数が著しく向上することも分か
った。バルク体では酸素イオンの拡散は殆ど
観測されないことから、PNCG/SDC のナノサイ
ズの薄膜の積層体では、酸化物イオン伝導が
大きく向上するとともに、引張り応力がかか
った部分では表面での酸素の解離活性が大
きく向上する効果があることを明らかにし
た。 

２）金属分散によるナノ歪効果 

３次元的な引張り応力の導入を目的に、Au
などの金属微粒子を PNCG 中に分散させ、
その焼結体を作成した。熱膨張係数の違いか
ら、３次元的な引張り応力が導入され、単位
格子ユニットの体積が増加した。一方、格子
の膨張とともに、伝導度も向上した。とくに
熱膨張係数の大きい Au を分散した際には伝
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導度が大きく向上することを見出した。Au を
分散した PNCG について酸素透過実験を行
った。その結果、Au の分散量の増加ととも
に、air から He 中への酸素の透過速度が増加
するので、酸化物イオン伝導が、３次元的な
引張り応力の発生で増加することが分かっ
た。一方、ホール効果による電荷密度の解析
ではホール濃度が増加しており、これが、Ni
の高い酸化状態の発現と関連していること
を示した。ホールの移動度は逆に減少してお
り、これが、格子の３次元的な膨張と関連し
ていると推定された。 

３）革新的 SOFC への展開 

低温まで優れた発電特性を示す SOFC の

開発を目的に、金属基板上へ高酸素イオン伝

導体である La0.9Sr0.1Ga0.8Mg0.2O3 (LSGM)
薄膜をレーザーアブレーション法で作製し

た。その結果、400nm 程度の Sm 添加

CeO2(SDC)と２層の電解質を作成すること

で、700℃で 2W/cm2程度の大きな出力密度

を示すセルが得られることが分かった。

LSGM/SDC 電解質と空気極との界面に、ダ

ブ ル カ ラ ム ナ ー 構 造 を 有 す る

SDC/Sm0.5Sr0.5CoO3(SSC)の導入を検討し

た。その結果、チェッカーボード状のダブル

カラムナー構造を有する SDC/SSC 薄膜の

作成を行うことができた。ダブルカラムナー

を導入することで、カソードでの過電圧を低

減することが可能となり、500℃以下の低温

での作動特性が大きく向上できることを明

確にした。18O を用いる酸素拡散から表面で

の酸素の解離活性を表わす表面交換係数を

測定したところ、ダブルカラムナー構造では

酸素の解離活性が大きく向上し、これは格子

歪の導入されたヘテロ接合界面が酸素の解

離活性が向上するという、積層膜の結果を反

映している。 
 SOFC を逆動作させ、電解を行わせると高

効率な電解の達成が行える。本研究では電解

と発電を可逆的に行わせることで、SOFC を

用いて蓄電池のような蓄エネルギーデバイ

スへの展開を検討した。Fe の酸化と還元を組

み合わせることで、新しい概念の Fe-空気電

池ができることを提案し、その概念実証を行

った。その結果、電極に NiFe-CMF を応用

することで、600℃でセルは期待したように

1.05V で放電が可能であった。また、1.05V
での充電も可能で、繰り返し充放電を行うこ

とができた。 
以上のように本研究ではナノレベルの構

造制御で引っ張り応力を発現させ、イオン伝
導性が変化するという新しい現象を示すと
ともに、このような効果を応用することで、
SOFC を従来になく低温の 400℃でも運転で
きることを明確にした。これらの成果は極め

て独創的で、SOFCへの低温作動化を通して、
インパクトのある成果と考えている。 
 

５．今後の計画 
 現在までに力学的または化学的に導入し
た引張り応力は酸化物イオン伝導を大きく
向上できることを明らかにしている。そこで、
今後は、さらに均一で、大きな引っ張り応力
を導入できる手法を開発し、とくに均一な引
張り応力の発生を行う手法を考える。とくに
酸化物ナノシートのイオン伝導に着目し、従
来になかった新しい現象を見出す。また
NMR などの方法を用いて、酸素の局所構造
の変化を明確にする。 
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