
  

 
 
 
 

 

山崎 和彦 
 

１．まえがき 
 我々の活動で必要なエネルギをつくり出すため，火力発

電や水力発電，再生エネルギなどが利用されている．火力

発電などのプロセスにおいて，地球温暖化の原因とされる

温室効果ガスの一つである炭酸ガス（CO2）が排出される．

日本における年間の CO2排出量は約 12 億 t で，運輸部門

と家庭部門がそれぞれ約 2.1 億 t，1.8 億 t とされる．ま

た家庭から排出される CO2の約半分は，電力からと見積も

られている 1)． 

 1960 年以降，高効率で汚染物質の排出が少ない燃料電

池は，CO2 発生を低減するための発電システムとして注目

を集めている．燃料電池は，用いられる材料や燃料によっ

て，直接メタノール形燃料電池（Direct Methanol Fuel 

Cells，DMFCs），高分子形燃料電池（Polymer Electrolyte 

Fuel Cells，PEFCs），固体酸化物形燃料電池（Solid Oxide 

Fuel Cells, SOFCs）などに分類される． 

 セラミックス材料で構成される SOFCは，動作温度が 800

～1000℃で，水素を取り出すための付加的な改質プロセス

が必要ない．またコンバインドサイクルを利用した高い総

合効率を期待できる 2)．そのため，家庭用の定置式燃料電

池装置としての利用が考えられている．一方で，運転時や

停止時に発生した熱応力で，基板材料の割れや電極膜の剥

離等が発生することから，密着性や発電効率の改善に向け

た SOFC の製造方法や，600～800℃もしくはそれ以下の中

低温動作向けの燃料電池電極，電解質材料の開発，セルを

小型化したマイクロ SOFC に関する研究が行われている．

マイクロ SOFC は低出力となるものの，比較的高効率で，

動作中の重力の影響が少なく，車載用補助電源やモバイル

機器電源などへの利用が検討されている 3)． 

 図 1に SOFC の基本構造の模式図を示す．SOFCの電解質

材料には，主にイットリア安定化ジルコニア（YSZ）が用

いられる．ジルコニアはイットリニウムなどをドープする

ことで，高温で高いイオン導電性（1000℃で約 20 mS/cm

～）を示す材料である 4)．また，空気極（カソード）には

ランタンマンガナイト系ペロブスカイト型導電性酸化物，

燃料極（アノード）にはニッケルサーメットなどが主に用

いられる． 

 燃料電池は，燃料極や空気極などの電極材料と，電解質，

および燃料／空気が接触する三相界面（Three-phase 

Boundaries，TPBs）における化学反応で発電する．たとえ

ば，空気極の TPBsに接触した酸素（1/2O2）が外部の電気

回路／電極から電子を受け取ることでイオン（O2-）化し，

電解質材料中を移動する．O2-イオンは，燃料極側で燃料

の水素などと結合して水（H2O）を生成し，電子（e-）を

放出する．発生した電子は電極や電気回路を通って空気極

側に移動して発電サイクルとなる．このように，燃料電池

における発電の高効率化には，TPBs が得られる多孔質電

極膜と，高いイオン導電率を示すバルクの電解質膜が必要

となる 5)． 

 SOFC の電極膜や電解質膜は，材料のスラリーをテープ

キャスティング法やスラリーコーティング法で塗布し，電

気炉による高温焼成法で作製される．また，化学気相蒸着

（Chemical Vapor Deposition，CVD）法，レーザ堆積法等

の製造方法の適用も提案されている 5-7)．これらの方法は，

基板全体の加熱処理や焼結であるため，電極のマクロ構造

の形成や焼結状態の変更が困難となる． 

 グリーンテープレーザ焼結（Green Tape Laser Sintering, 

GTLS）法は，金属粉末と高分子バインダから構成されるグ

リーンテープに，パルスレーザ光を集光照射し，選択的焼

結を行う手法で，任意のパターンや形状を有する膜形成が

可能である 8)．これまでに，レーザ焼結法を用いて，直接

セラミックス基板上に SOFC 用の燃料極や空気極膜の形成

を試みた結果，焼結は確認されたものの，多孔質電極膜は

電解質基板から剥離する傾向にあった 9)． 
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図 1 SOFC の基本構造（模式図） 

Review

レーザ焼結法を用いたマイクロ固体酸化物形
燃料電池用電極膜形成技術の開発

山崎　和彦 *
K. Yamasaki

* 茨城大学　理工学研究科 機械システム工学領域　准教授

- 99 -



 本研究では，レーザ焼結法を用いたマイクロ固体酸化物

形燃料電池用電極膜形成技術の開発を目的とする．レーザ

焼結法による電極膜の微細構造制御，電解質基板との密着

性改善ならびに性能評価を行い，炉焼成膜と比較した． 

 

２．実験方法 

 本研究では，一般的な動作温度 800～1000℃の SOFC 向

けの電極／電解質材料を用いて実験を行った．表 1に実験

に使用した材料とその特性を示す．空気極用材料として，

ランタンストロンチウムマンガナイト(株式会社ホソカワ

粉体技術研究所製 La0.8Sr0.2MnO3（LSM），平均粒径 0.8μm，

焼結温度約 1400℃)を，また燃料極用材料には，ニッケル

/YSZ サーメット粉末（住友金属鉱山株式会社製 SNZ-363，

平均粒径 1.4μm，焼結温度約 1350℃）を使用した． 

 それぞれの電極材料粉末を，高分子バインダ（エチルセ

ルロース），エタノールを主成分とする溶媒と混合してグ

リーンペーストを作製した．このときグリーンテープ中の

それぞれの電極材料の割合は，LSM で約 40～45 wt%（28

～33 vol%），ニッケル/YSZサーメットで約 34 wt%（約 77 

vol%）とした． 

 ここで，高レーザ出力条件においても多孔質膜の形成を

促すために造孔材を導入した．造孔材は，焼結時や焼結後

の熱処理や化学的処理による除去が可能で，強制的に気孔

を形成できる．造孔材として，上記の LSMグリーンテープ

にポリメタクリル酸メチル微粒子（PMMA，平均粒径 3μm）

を，気孔率が 20～30%程度になるよう，焼結後の膜に対し

て約 24 vol%加えた．図 2 に，使用した PMMA 微粒子の示

差熱・熱重量測定（TG/DTA）結果を示す．PMMA微粒子は，

炉焼成またはレーザ照射によって約 300℃以上に加熱さ

れることで熱分解する． 

作製したペーストを，マスク印刷法を用いて電解質基板

材料の 8 mol%イットリア安定化ジルコニア（日本ファイ

ンセラミックス株式会社製 8 mol%Y2O3-ZrO2（8-YSZ），50 mm

×50 mm×t1 mm）上に塗布した．塗布後は，ペースト中の

残留溶媒を蒸発させるために電気炉やホットプレートを

用いて仮乾燥を行った．このとき，レーザ照射前のグリー

ンテープの膜厚を制御するため，印刷時のマスク（メンデ

ィングテープ）の膜厚（約 22，50μm），乾燥温度（100～

160℃）および乾燥時間（～90 min）を変更した．得られ

た LSMグリーンテープの膜厚は，10～80μmであった． 

 仮乾燥後のグリーンテープに Nd:YAG レーザからのレー

ザ光（波長 1.06 μm，パルス幅 0.6～2.0 ms，繰り返し周

波数 80 Hz，パルスエネルギ 0.1～0.63 mJ）を照射し，8-YSZ

基板上に直接焼結膜を形成した．図 3 に GTLS 法における

レーザ照射方法を，図 4 に Nd:YAG レーザ装置を示す．仮

乾燥後の基板を，プログラム制御の XY ステージ上のガス

チャンバー内に設置し，大気もしくはアルゴンガス雰囲気

下でレーザ焼結を行った．集光に用いたレンズの焦点距離

は 100 mm，XYステージの走査速度は 0.17～16.7 mm/s（10

～500 mm/min）とした． 

 照射された各々のパルスのオーバーラップ率 Rは，以下

の式で導き出すことができる． 

 

 

                         (1) 

 

 

表 1 実験材料と特性 

層 空気極 

（カソード） 

燃料極 

（アノード） 

電解質 

材料 LSM NiO/YSZ 

サーメット 

8-YSZ 

焼結/溶融

温度 

1400 ℃ 1350 ℃ 1500 ℃/ 

3000 ℃ 

比表面積 4.6 m2/g 33.8 m2/g - 

平均粒子径 0.8 μm 1.4 μm - 

 

 

図 2 PMMA微粒子の TG/DTA（TG：青，DTA：赤） 

 

 

図 3 GTLS法におけるレーザ照射方法 

 

 

図 4 Nd:YAG レーザ装置 

← ←
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図 5 8-YSZ基板上に形成した焼結膜表面の SEM像： 

（a-c）NiO/8-YSZ電極膜，（d-f）LSM電極膜 

 

 

図 6 照射するレーザのパルス幅と焼結膜の 

気孔面積率の関係 

 ここで，vはステージの走査速度（mm/s），fはパルスの

繰り返し周波数（Hz），d はビームのスポット径（mm）で

ある．ビームスポット径 d が 0.3 mm とすると，焦点位置

でのパルスのオーバーラップ率 Rは 30～99%となる． 

 これまでの研究では，形成した電極膜と電解質基板との

密着性が得られず，基板から剥離しやすいという課題があ

った．そのため，レーザ出力，パルス幅，走査速度のほか，

ビームのフルエンスの調整とアブレーション等の回避の

ため，レーザの焦点位置を基板内部に 0～16 mm 移動させ

た（デフォーカス）．デフォーカスを行うことで，スポッ

ト径が拡大する．例えば 14～16 mmのデフォーカスでスポ

ット径は 5倍程度に拡大し，レーザのフルエンスはもとの

3～4%程度になると見積もられる． 

 密着性や構造解析，電気特性の評価などに必要となる，

大面積（5 mm×5 mm～20 mm×20 mm）の電極膜（ハーフセ

ル）は，まずメンディングテープ（厚さ 50μm）の中央を

～20 mm角に切り抜いたマスクを 8-YSZ基板表面に設置し

て塗布膜を形成し，レーザ光を Y方向に走査した後，ピッ

チ X = 25～100μm で連続的に走査することで形成した．

このとき，レーザ光を同一パスで 2回照射する形成条件に

ついて検討した． 

 一方の比較対象となる炉焼成サンプルは，仮乾燥後の電

極膜を電気炉で焼成(温度 1200℃，7時間)することで作製

した． 

 焼結膜の評価として，まず形成した焼結膜と電解質基板

との密着性は，膜の簡易スクラッチ試験や，メンディング

テープによるピール試験で評価した．剥離率の算出は，ピ

ール試験前後の質量を比較して単位面積あたりの減少分

で評価した. 

 レーザ照射後の電極膜表面をエタノールで洗浄した後，

光学顕微鏡/レーザ顕微鏡（株式会社キーエンス製，

VK-8700）や，走査型電子顕微鏡（SEM，株式会社キーエン

ス製，VE-9800）を用いて観察した．また得られた SEM 像

の画像解析を行うことで気孔面積率を測定した．このとき

気孔面積率は，作業者がアンダーカットレベルを決定する

ため，数％の誤差を含んでいる． 

 また電極膜の膜厚や電極膜と基板材料の分布を評価す

るため，集束イオンビームによる断面加工ならびに 2次イ

オン顕微鏡（FIB-SIM，日立ハイテクノロジー製，FB-2100）

による観察のほか，エネルギ分散型 X 線（EDX，堀場製作

所製，EMAX ENERGY EX-350）分析を行った．また LSM電極

膜を形成したのち，超音波洗浄で電極膜を除去し，電解質

基板表面の残留粒子やクレータの有無を観察し，観察され

た物質の EDX 元素分析を実施した． 

 GTLS法や炉焼成法で焼結した LSM電極膜の結晶構造は，

大面積に形成した LSM 電極膜を，X 線回析装置（XRD，株

式会社リガク，SmartLab SE）で分析した．さらに 8-YSZ

基板上に形成した LSM 電極膜のハーフセルの電気特性を，

交流インピーダンス測定法で測定した．温度範囲 800～

1000℃，周波数範囲 0.1 Hz～100 kHzの条件とし，炉焼成

サンプルと比較した． 

 

３. 実験成果及び考察 

3.1 照射レーザのパルス幅制御による多孔質膜形成 

 造孔材を用いない LSM グリーンペーストの焼結に関し

て，レーザのパルス幅を 0.6～2.0 msと変化させて多孔質

膜の形成を行った．スペーサー膜厚 50μm，乾燥温度 100℃

の条件で，8-YSZ基板上に作製した LSMや NiO/YSZのグリ

ーンテープ（膜厚約 45μm）に，エネルギ約 0.45 mJのパ

ルスを，走査速度 16.7 mm/s（500 mm/min）で集光照射し，

焼結膜表面の様子を観察した． 

 図 5 に，それぞれの条件で作製した電極膜表面の SEM

像を，図 6にパルス幅と気孔面積率の関係を示す．LSM焼

結膜の場合は，ほぼすべてのレーザ条件において多孔質膜

が形成された．パルス幅が 1.6 ms 以上の条件では，凝集

体が確認され，パルス幅を 1.4 ms以下の場合には凝集体 
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の形成は抑制された．気孔面積率は～34%まで向上した 9)． 

 一方の NiO/YSZ 焼結膜の場合は，パルス幅が 1.6 ms 以

上においてニッケルと考えられる凝集体が形成された．焼

結膜に含まれるニッケルの融点が約 1455℃であるため，

パルス照射で，それ以上の熱量が加えられたためと推測さ

れる．またパルス幅が 1.4 ms 以下の条件では，この凝集

体の形成が抑制され，パルス幅 1.2 ms のときに約 36%の

気孔面積率が得られている． 

 次に，膜厚約 40μmのグリーンテープに，パルス幅 1.0 

ms，パルスエネルギ約 0.43 mJのレーザを照射して形成し

た LSM焼結膜の断面観察を行った．図 7 に FIB-SIM像を示

す．ここでサンプルの傾斜が 30°あるため，縦方向の実

距離は横方向の 2倍である．8-YSZ基板上に，わずかにコ

ントラストの異なる LSM と推測される焼結膜が観察され

る．この焼結膜の膜厚は 1～2μm で，焼結前の膜厚の約

5%に相当する 10)． 

 このように，レーザ焼結法を用いた電極膜形成において，

照射パルス幅の調整で気孔面積率～30%の多孔質膜の形成

が可能となり，SOFC用電極膜としての利用が考えられる． 

3.2 LSM電極膜の EDX分析 

 8-YSZ基板上に形成した多孔質ならびにバルク LSM焼結

膜断面の EDX 分析を実施した．膜厚約 12μmのグリーンテ

ープに，レーザ光を同一パスで 2回照射することで測定サ

ンプルを作製した．具体的な形成条件は，パルス幅 1.2 ms，

パルスエネルギ約 0.18 mJ，走査速度 3.3 mm/s（200 mm/min）

で，１回目および 2回目のデフォーカス量を，それぞれ 5，

5 mmもしくは 2，2 mmに設定した．1回目のレーザ照射で，

グリーンテープ表面から焼結が進行して膜厚が減少し，2

回目のレーザ照射で，レーザのエネルギが表面の焼結膜に

吸収および再加熱され，膜と基板の界面の未焼結部位の焼

結が進行したと推測される．形成された多孔質 LSM膜やバ

ルク LSM膜は，簡易スクラッチ試験による膜の剥離が低減

する傾向にあった． 

 図 8(a)に多孔質 LSM 膜の EDX 分析結果を示す．表示し

た元素割合は，酸素を除く測定量に対する相対値である．

焼結膜の膜厚は約 12μmで，レーザ照射前のグリーンテー

プの膜厚からほとんど変化なく，膜の表面付近に LSM含有

元素である La，Sr，および Mn が検出されている．一方，

バルク LSM 膜の EDX 分析結果（図 8(b)）では，焼結膜の

膜厚は約 1/6 の約 2μm にまで減少し，膜の表面付近には

La，Sr，Mn に加え Y が検出されている 10)．これは，高出

力のレーザ照射によって YSZ基板が分解し，Yが LSM膜表

面まで拡散したためと推測できる．得られたバルク膜は高

い密着性を示す． 

3.3 密着性改善に向けた走査速度パラメータの効果 

 電極膜の電気的特性を評価するにあたって，基板との密

着性の低下は接触抵抗の増大の原因となる．たとえば，レ

ーザ焼結膜を電気炉で 1150℃，2時間加熱することで，基

板界面の焼結を促し，電気特性の評価が可能になる 11)．

現状，数～10μm前後の多孔質電極膜の形成を確認してい 

 

図 7 8-YSZ基板上に形成した LSM膜の 

断面 FIB-SIM 像（傾斜角度 30°） 

 

 

（a）多孔質膜：デフォーカス量 5，5 mm 
  

 

（b）バルク膜：デフォーカス量 2，2 mm 

 

図 8 8-YSZ基板上に形成した LSM電極膜断面の 

EDX分析結果： 

レーザ光を 2 回照射して焼結膜を形成 
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るが，基板との密着性に関してはまだまだ十分でない．膜

厚のある電極膜は基板との密着性が低い傾向にあり，さら

なるパラメータ制御が重要となる． 

 そこで，レーザ焼結法において得られたバルク膜は高い

密着性を示すことに注目し，造孔材の導入とパラメータの

変更で基板との密着性改善を目指しつつ多孔質膜の形成

を試みた．具体的には，パルス幅 1.5 ms で，走査速度を

これまでの 1/20程度の 0.17 mm/s（10 mm/min）に変化さ

せた．また，デフォーカス量を変化させることでフルエン

スを調整した． 

 図 9に，1200℃，7時間の炉焼成法で形成した LSM焼結

膜および，走査速度パラメータ 0.17 mm/s（10 mm/min）

のレーザ焼結 LSM膜表面の SEM像を示す．レーザ光は写真

の中央を，左から右方向に走査した．図 9から，膜中の造

孔材が，炉焼成やレーザ焼結時に除去され，直径 3μm 前

後の気孔が強制的に形成されている．また目立ったクラッ

クは観察されない．その結果，得られた焼結膜はいずれも

多孔質膜で，LSM粒子のネッキングが確認される．膜厚は

炉焼成膜で約 30μm，レーザ焼結膜は約 32μmで，気孔面

積率は，炉焼成膜は約 30%，図 9(c)のレーザ焼結膜は約

23%であった．炉焼成膜では気孔の形成は比較的均一だが，

レーザ焼結膜では，図の中心部分の焼結が進行した．これ

は，高強度なビーム中心が走査された部分と，その周囲の

部分の差が生じ，焼結の進行度に差が生じたためと推測さ

れ，その差はフルエンスの増加で顕著となった． 

 図 10 に，得られた焼結膜の気孔面積率と剥離試験の結

果を示す．炉焼成膜の剥離率は 0.04%である一方，レーザ

焼結膜の剥離率は約 1.8%となった．炉焼成膜には及ばな

いものの，未焼結膜や従来の焼結膜の剥離率約 20%から改

善された．レーザ焼結法では，レーザ光は膜表面付近の材

料に吸収される．高フルエンスのレーザパラメータでは，

吸収や焼結と同時に放射圧によって膜の構造が破壊され，

飛散する可能性が高い．したがって低フルエンスかつ低走

査速度条件を用いることで，レーザ照射時の膜の破壊や飛

散を抑制しつつ，熱伝導によって焼結膜内部および膜と基

板界面の焼結が進行し，密着性が改善されたと考えられる． 

 

 

(a)炉焼成膜，熱処理 1200℃，7時間 
  

 

(b)レーザ焼結 LSM(2.2 J/cm2, 0.17 mm/s) 
  

 
(c)レーザ焼結 LSM(3.2 J/cm2, 0.17 mm/s)  

  

 

(d)レーザ焼結 LSM(4.4 J/cm2, 0.17 mm/s)  

  

図 9 低速度条件下における LSM電極膜 

表面の SEM像 

 

図 10 炉焼成条件および低走査速度条件で 

レーザ焼結した LSM膜の気孔率と剥離率 
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3.4 LSM焼結膜の XRD回折測定 

 XRD回折法を用いて，8-YSZ電解質基板上に形成した LSM

電極膜を評価した．図 11 に LSM の炉焼成膜，レーザ焼結

膜，仮乾燥段階（レーザ焼結前）の電極膜（LSM粒子とバ

インダを含む膜）の XRD回折パターンを示す．炉焼成膜に

おいては LSM と YSZピークが観察される．同様に，レーザ

焼結膜や仮乾燥段階（レーザ焼結前）の電極膜（LSM粒子

とバインダの膜）においても，LSMと YSZ のピークが観察

される．レーザ焼結法では LSM粒子は結晶構造を残したま

ま焼結するものの，LSMピークに分布が見られることから，

レーザ照射によって結晶性の歪みが生じた可能性がある． 

 次に，レーザ焼結 LSM膜を強制的に剥離し，8-YSZ基板

上の物質を観察した．図 11(d)に XRD回折パターンを，図

12に LSM焼結膜除去後の 8-YSZ基板表面の SEM像を示す．

LSM膜剥離後の 8-YSZ基板の XRD回折パターンでは，基板

の YSZに加えてわずかながら LSMピークも確認される．図

12の SEM像から，基板表面には大きさ約 5μmの無数の粒

子や，膜の剥離によって形成されたクレータが確認できる

ことから，これらの粒子は，8-YSZ基板表面で焼結した LSM

粒子で，焼結膜の密着性発現に寄与しているものと推測さ

れる． 

3.5 LSM/YSZハーフセルの電気特性評価 

 電気特性を測定するための LSM/YSZ ハーフセルとして，

8-YSZ 基板上に，20 mm 角の LSM 空気極膜を形成した．パ

ルスエネルギ 0.63 mJ/pulse，ステージの走査速度は 0.17 

mm/s（10 mm/min）とした．また面焼結のための走査ピッ

チ X = 250μm とした．ハーフセル形成に要した時間は約

160 分で，1 cm×1 cm の電極膜形成時間は 40 分程度と見

積もられる. 

 形成した LSM/YSZ ハーフセルのインピーダンスを測定

した．図 13に，測定温度は 800℃，900℃，1000℃の，LSM/YSZ

ハーフセルの Cole-Coleプロットを示す．その結果，抵抗

値はそれぞれ 28.3, 15.3, 9.8 Ωとなり，炉焼成法の

LSM/YSZハーフセルの抵抗値の約 1.6，1.8，2.4倍となっ

た． 

 図 14 に，測定温度 1000℃の測定周波数に対する|Zim|

の関係を示す．M.J. Jørgensen らは，粒子間の電子また

はイオンの移動が妨げられると，測定周波数 100～5000 Hz

の範囲の|Zim|が大きいと推測している 12)．そこで，この

周波数範囲の|Zim|を比較したところ，レーザ焼結膜の

|Zim|値は，炉焼成膜の約 5 倍となった．そのため，レー

ザ焼結膜は，炉焼成膜よりも粒界における電子・イオン移

動が阻害されていると推測される．焼結が比較的短時間で

完了するレーザ焼結法では，基板界面や電極膜中の LSM

粒子同士の接触面積が小さく，電子・イオン移動への抵抗

が大きいと推測される． 

 また SOFC は，長時間の高温動作で電極膜の焼結状態が

変化することから，その変化を把握することも課題となる
13)．さらに，燃料ガスを用いた発電を実施すると，燃料ガ

スの拡散による抵抗値の増大も懸念され，今後は発電用セ

ル製作および発電試験，耐久試験が必要となる． 

3.6 マイクロ SOFCのセルデザイン 

 これまでに述べたように，GTLS 法を利用したマイクロ

SOFC 用局所的電極膜形成技術では，パルスレーザを集光

照射することで局所的かつ選択的な焼結が可能で，セル形

状に対する制限が比較的少ない． 

 

図 11 レーザ焼結 LSM膜の XRD回折パターン： 

(a) 熱処理 1200℃，7h， 

(b) レーザ焼結 LSM膜（4.38 J/cm2，0.17 mm/s）， 

(c) 仮乾燥後の LSM膜 (LSM 粒子およびバインダ)， 

(d) LSM電極膜剥離後の 8-YSZ基板 

 

 

(a) 全体像 

  

 

(b) 拡大像 

  

図 12 レーザ焼結 LSM膜剥離後の 8-YSZ 基板 

表面の SEM像 
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 本手法の特長を活かしたセルデザインとしては，たとえ

ばスタック数1の場合，シングルチャンバー型のSOFCで，

同一平面上にアノードとカソードを形成するデザインが

考えられる 14)．現在，レーザ焼結法による電解質薄膜の

形成にも取り組んでおり 15)，電解質膜上に局所的に電極

膜を形成できるようになると，マスク等が必要なく，燃料

および空気の混合気体の利用，およびそれに伴うガスセパ

レータへのシーリング特性の要求が軽減する． 

 また複数個のスタックを構成するには，インターコネク

タ（セパレータ）が必要となるが，現段階においてセラミ

ックスとセパレータ（たとえばステンレス基板）との焼結

や接合技術の確立には至っていない． 

 このように，グリーンテープレーザ焼結（GTLS）法は，

SOFC 搭載機器のスペースに適切な平板や円筒，またはそ

れ以外のセル形状に対応でき，多品種，少量生産型のマイ

クロ SOFC 製造技術としての可能性を持っている．またデ

ィスペンサーやスプレー塗布，溶射法などとの組み合わせ

も考えられ，従来の SOFC 電極膜補修技術や，膜再生技術

などへの発展性も有している．特に，微細なリペア技術等

への応用においては，局所膜形成の特徴や時間的優位性を

活用できる． 

４．結論 

 SOFC 用電極作製技術の確立を目指し，GTLS 法による電

解質材料基板上への空気極材料および燃料極材料のレー

ザ焼結を試みた．その結果，動作温度 800～1000℃向けの

電極材料を用い，レーザのパルス幅の制御を行うことで，

多孔質構造を有する燃料極・空気極膜の形成を確認した．

これはパルス幅の制御により，各電極材料の焼結に最適な

熱量が加えられたことを示唆している．また，膜厚約 12

μmのグリーンテープの作製や，同一部位への複数回のレ

ーザ照射によって，基板との密着性が改善する傾向が見ら

れ，気孔面積率 20%以上の多孔質空気極膜を形成できた． 
 LSM電極膜断面の EDX分析結果から，比較的低エネルギ

照射による多孔質 LSM膜形成条件では，電極膜中のみで焼

結が進行し，一方の高エネルギ照射のバルク LSM膜形成条

件では，電解質基板が分解し，直上に形成したバルク LSM

膜内部にまで Yが混合することが明らかとなった． 

 またバルク膜形成条件においても，造孔材の導入と走査

速度のパラメータの検討で，造孔材除去により気孔を形成

することで，気孔面積率約 23%，剥離率 2%の LSM焼結膜の

形成を確認した．さらにレーザ焼結法においては，LSM粒

子が結晶性を維持したまま焼結し，基板との密着性発現に

寄与することを確認した．電気特性の評価の結果，レーザ

焼結膜の抵抗値は，炉焼成 LSM膜の 5倍程度となった．こ

れは膜内部の焼結状態に起因すると推測される． 

 GTLS法は，少量生産型のマイクロ SOFC 製造技術として

の可能性や，電極膜補修技術などへの発展性を有している．

今後は，セル作製，マイクロ SOFCとしての発電性能評価，

耐久試験などの評価が課題となる． 
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