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【緒言】 
 固体酸化物燃料電池の開発において、電子・原子レベルの微視的視点、システムレベルの巨視的視

点の双方が重要である。電子・原子レベルでの情報を提供可能な量子計算、量子分子動力学計算、分

子動力学計算は電池システム内で起きる現象の解析、新規材料設計の指針の提示において大きな役割

を果たし得る一方で、それらの手法に基づく研究をより有効に行うためには、対象とする系における

律速過程などの把握が重要である。対象で起きる現象の把握を支援する新規計算機手法および電子・

原子レベルでの知見を与え得る計算化学手法による電極特性に関する検討について報告する。 
【モデルの創発的発見と統合に基づくシミュレーション】 
 これまで、反応・移動現象を含む現象論的計

算モデルの多くは特定の系の定性的理解に基づ

き開発され、特定の系に対しての定量理解を与

えるものであったが、対象系において起きる現

象を再現する計算モデルの実装が必要とされ、

系の挙動の十分な理解が得られない段階でのシ

ミュレーションは困難であった(図 1 左部)。一

方で、場とその初期条件を与えた時に対象とす

る系のシミュレーションを実現するための、モ

デルの創発的発見と統合に基づく新規計算手法

の概念が提案された(図 1)。提案された手法を利

用することにより、往々にして場当たり的であ

った現象論レベルでのシミュレーションの分野

において、半決定論的計算化学シミュレーショ

ン環境が実現可能となると考えられる。その概

要および詳細について報告する。 
【固体酸化物燃料極反応に関する量子化学的検討】 
 固体酸化物燃料電池燃料極のモデルとして、CeO2(111)表面上に Cu の 4 原子クラスターを配置した

モデルを作成し、高速化量子分子動力学プログラム Colors を用いて電荷の分布を計算した結果を図 2
に示す。Cu から CeO2への電子の移動、すなわち Cu が正に帯電し、CeO2が還元されるという現象が

観測された。 CeO2の還元は電子伝導性の向上へと繋がり、CeO2表面の Cu の帯電状態は電極触媒特

性へと影響すると考えられる。続いて銅表面酸素の安定性に対する帯電状態の影響について密度汎関

数プログラム Dmol3を用いて計算した。図 3A のように酸素と Cu クラスターの距離を変化させた時の

系の安定化エネルギーを図 3B に示す。銅の帯電状態によって安定性は大きく変化せず、Cu/CeO2燃

料極における酸化物の表面酸素の安定性への影響は小さい可能性が示唆された。 
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図 1 モデルの創発的発見と統合に基づくシミュ

レーション手法 
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図 2 Cu/CeO2燃料極中電荷分布 

図 3 酸素の安定性に対する銅クラスターの電荷の影響

A) 銅クラスター表面への酸素の吸着、B)銅クラス

ターの各帯電状態における酸素の安定性 


