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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　電解質を備えた基板と、
　前記基板上に配置され、且つ、前記電解質と電気的に接触している、少なくとも２つの
検出電極と、
　前記少なくとも２つの検出電極のうちの少なくとも１つの検出電極の付近に、前記基板
に電流を通さないで電界を生成するための手段と、
　前記少なくとも２つの検出電極のうちの１つ以上の検出電極に関する特性を測定するた
めの手段と、
を備え、
　前記少なくとも２つの検出電極のうちの少なくとも１つの検出電極の付近に前記電界を
生成することが、前記測定される特性を変え、
　前記少なくとも２つの検出電極のうちの１つ以上の検出電極に関する特性を測定するた
めの手段は、前記少なくとも２つの検出電極のうちの少なくとも１つの検出電極の付近に
前記電界が生成されている間に、前記少なくとも２つの検出電極のうちの１つ以上の検出
電極に関する特性を測定するように構成されることを特徴とする電気化学電池。
【請求項２】
　前記特性が、電気的特性または温度である請求項１に記載の電気化学電池。
【請求項３】
　前記電気的特性が、
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　前記少なくとも２つの検出電極の２つの電極間の電圧、
　前記少なくとも２つの検出電極の２つの電極間を流れる電流、
　前記少なくとも２つの検出電極の２つの電極間のインピーダンス、
　前記少なくとも２つの検出電極の２つの電極間の抵抗、
　前記少なくとも２つの検出電極の２つの電極間のキャパシタンス、
のうちの少なくとも１つである請求項２に記載の電気化学電池。
【請求項４】
　さらに、前記少なくとも２つの検出電極のうちの少なくとも１つの電極の温度を変更す
るための手段を備え、前記温度の変更が前記測定される電気的特性を変える請求項２に記
載の電気化学電池。
【請求項５】
　さらに、前記少なくとも２つの検出電極のうちの少なくとも１つの電極の前記温度を監
視するための手段を備える請求項４に記載の電気化学電池。
【請求項６】
　前記電界を生成するための手段が、前記基板上に配置された少なくとも１つの電界電極
を含む請求項１に記載の電気化学電池。
【請求項７】
　前記少なくとも２つの検出電極のうちの少なくとも１つの検出電極と前記少なくとも１
つの電界電極とが前記基板の対向する側または同じ側に配置されている請求項６に記載の
電気化学電池。
【請求項８】
　前記少なくとも１つの電界電極の各々が導電層及び絶縁層を含み、前記絶縁層が前記基
板と前記導電層との間に配置されている請求項６に記載の電気化学電池。
【請求項９】
　前記少なくとも２つの検出電極のうちの１つ以上の電極に関して前記電気的特性を測定
するための手段が、前記少なくとも２つの検出電極の前記１以上の電極の電気的特性の時
間依存性を測定する請求項２に記載の電気化学電池。
【請求項１０】
　前記電気化学電池が、ガス混合物の成分の濃度を測定するガスセンサ、または、ガスの
存在を検知するガスセンサである請求項１に記載の電気化学電池。
【請求項１１】
　前記少なくとも２つの検出電極の第１の電極が前記電解質の第１の面上に配置され、
　前記少なくとも２つの検出電極の第２の電極が前記電解質の前記第１の面上に配置され
、
　前記少なくとも２つの検出電極のうちの１つ以上の電極に関して特性を測定するための
手段が、前記第１の検出電極と前記第２の検出電極との間の電圧を測定するための手段を
備える請求項１０に記載の電気化学電池。
【請求項１２】
　前記少なくとも２つの検出電極のうちの少なくとも１つの電極の付近に電界を生成する
ための手段が、前記電界を前記第１の検出電極の付近または前記第２の検出電極の付近に
生成する請求項１１に記載の電気化学電池。
【請求項１３】
　前記電界を生成するための手段が、少なくとも１つの電界電極を備え、
　前記少なくとも１つの電界電極が、前記第１の検出電極を囲む第１のリング形状の電極
を備える請求項１２に記載の電気化学電池。
【請求項１４】
　前記成分が、ＮＯ（一酸化窒素）、ＮＯ2（二酸化窒素）、アンモニア、ＳＯ2（二酸化
硫黄）、ＳＯ2（三酸化硫黄）、炭化水素、Ｈ2（水素）、Ｈ2Ｏ（水）、ＣＯ（一酸化炭
素）、及びＣＯ2（二酸化炭素）から成る群から選択される請求項１０に記載の電気化学
電池。
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【請求項１５】
　前記電界を生成するための手段が、前記基板と電気的に接触していない請求項１に記載
の電気化学電池。
【請求項１６】
　電解質を備えた基板を提供することと、
　前記基板上に配置され、且つ、前記電解質と電気的に接触している、少なくとも２つの
検出電極を提供することと、
　前記少なくとも２つの検出電極のうちの少なくとも１つの検出電極の付近に、前記基板
に電流を通さないで電界を生成することと、
　前記少なくとも２つの検出電極のうちの１つ以上の検出電極の付近に前記電界が生成さ
れている間に、前記少なくとも２つの検出電極のうちの１つ以上の検出電極に関する特性
を測定することと、を含み、前記少なくとも２つの検出電極のうちの少なくとも１つの検
出電極の付近に前記電界を生成することが、前記測定される特性を変えることを特徴とす
る方法。
                                                                                
【発明の詳細な説明】
【関連出願の相互参照】
【０００１】
　本発明は、２００７年１２月１２日に出願された米国仮出願第６１／０１３，２８７号
の利益を主張し、この出願のあらゆる図面、表又は図を含む全てを援用して本文の記載の
一部とする。
【背景技術】
【０００２】
　電気化学セル（電気化学電池）は、イオン伝導体を間に挟んで２つの電極材料を接続し
、それにより、電気化学反応を、イオン伝導体、電極及びガスの間の界面にて生じさせる
ものである。電極材料は、典型的には金属又は半導体であり、イオン伝導体は、典型的に
は電解質である。電極は、電子／イオン混合材料も含み得る。現在、イットリア安定化ジ
ルコニア（ＹＳＺ）が、幾つかのガスセンサ及び燃料電池のための電解質材料として用い
られている。
【０００３】
　電気化学セルは、開回路モードで動作することが可能である。或いは、電気化学セルは
、電流又は電圧をセルに印加することで反応を促進させるために用いられ得る。電気化学
セルは、多くの装置（例えばガスセンサ及び燃料電池）及び用途（例えば電気メッキ）に
用いられる。また、電気化学セルは、反応物を有用な副生成物に変換させるための触媒反
応に用いられる。
【０００４】
　ガスセンサは、単一又は複数のガス種の濃度又は存在を検知する装置である。ガスセン
サは、必須ではないが電気化学セルを含み得る。電気化学セルを有さないガスセンサは非
電気化学的装置とみなすことができる。ガスセンサは、ガスを検知するための様々な変換
機構を有することができる。また、ガスセンサは、複数のガス種を検知することにより多
機能であり得る。例えば、電位差測定、電流測定、又はインピーダンス測定による変換機
構が用いられ得る。多くのガスセンサに関する問題として、他のガス種による相互干渉が
あること、選択性が低いことが挙げられる。
【０００５】
　燃料電池は、化学エネルギーを電気エネルギーに直接変換し、自動車及び家庭などでの
電力消費に用いるための装置である。固体酸化物燃料電池（ＳＯＦＣ）は、固体電解質が
少なくとも２つの電極の間に挟まれて組み込まれた、燃料電池の１種である。一方の電極
はカソードとして機能し、他方の電極はアノードとして機能する。また、出力を増大させ
るために燃料電池をスタック状に合体させることも可能である。電解質が酸素イオン導電
体である場合、酸素がカソードにて反応し、イオンとして電解質を通ってアノードに輸送
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され、アノードにて燃料（例えばＨ２又はＣＯ）と電気化学的に反応し、それにより電気
を生成する。
【０００６】
　電気化学セルを用いる幾つかの装置において、触媒作用の非ファラデー電気化学的変性
作用（ＮＥＭＣＡ）が、電圧又は電流を電気化学セルの電極に直接印加することにより触
媒反応を促進するために、組み込まれる。
【０００７】
　触媒作用において、反応の速度は、反応中の中間ステップ及び他のプロセスの速度を変
えるプロセスを含む。これらの変化が反応速度全体に影響を与える。
【０００８】
　反応のエネルギー論は、反応のステップを活性化するための多くの異なるエネルギー障
壁に関する。例として、拡散障壁がエネルギー障壁の１つである。これらの障壁はエネル
ギーをシステムに加えることにより克服されることができる。障壁を克服するために熱エ
ネルギーが用いられることが多い。
【０００９】
　反応経路は、反応が開始反応物から最終生成物へと進むときにたどる複数のステップで
ある。反応がたどる経路は、一部では、システムの動力学的特性及びエネルギー特性を利
用しなければならない。吸着及び脱離は、気相からのガス分子が捕えられるプロセス（物
理吸着）、又は、表面に結合されるプロセス（化学吸着）である。これらのプロセスも、
しばしば、反応の速度及びエネルギー論に影響を及ぼす。
【００１０】
　表面緩和は、吸着層全体の運動を含む。表面再構成は、表面の周期性の変化を含む。こ
れらのプロセスはいずれも反応の進み方を変えることがある。表面の動力学的特性は、表
面上での動的運動（例えば、ガス（相）分子が表面と衝突すること、又は表面上でのガス
種の拡散）を含むプロセスに関連し得る。
【００１１】
　触媒は、電気化学デバイスの一部として存在してもよく、又は、触媒担体の上部に存在
してもよい。触媒担体は、触媒のための所定の構造を提供するように、又は、触媒を異な
る反応部位間に分散させるように機能する。
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【００１２】
　触媒反応における大きな問題の１つは、毒（反応阻害剤）の存在により変換能力が低下
することである。また、毒の存在は、ガスセンサ、燃料電池、及び他の関連する装置にも
悪影響を与える。毒は吸着部位を遮断することがあり、又は、相再構成を生じることがあ
る。相再構成は、例えば毒が錯体を電解質からの酸素種と共に形成する（錯体はその後脱
離し得る）ことにより生じ得るものである。これは、酸素の存在に依存する幾つかの機構
が生じることを妨害し、それにより、装置又は触媒が適切に作用することを妨げるであろ
う。
【課題を解決するための手段】
【００１３】
　本発明の実施形態は、電界による化学反応及び／又は電気化学反応の促進に関する。様
々な用途に関するガス吸着及び他の化学反応を変えるために電界を生成及び形成すること
ができる。発生される電界は、電界を発生するように意図的にバイアスされた導電面であ
る電界電極を用いて提供されることができる。本発明の幾つかの実施形態は、ガスセンサ
、燃料電池、及び他の電気化学デバイスに用いられることができる。さらに、幾つかの実
施形態は、電気化学的に促進される反応（ＮＥＭＣＡ）、及び、少なくとも１つのガス種
を含む他の任意の一般的な触媒反応（例えば、エチレン酸化）の性能を向上させるために
用いられることができる。本発明の実施形態に従って配置される電界電極は、非電気化学
デバイス、例えば、電解質を利用しないガスセンサにも用いられることができる。



(5) JP 5666913 B2 2015.2.12

10

20

30

40

50

【００１４】
　一実施形態において、電界電極をガスセンサに用いることができる。電界電極は、ガス
センサにおける感度、選択性、及び反応時間を改善するように構成され得る。
【００１５】
　一実施形態において、電界電極は、ガスセンサの検出電極に対して平行に電界を印加す
るように構成され得る。
【００１６】
　別の実施形態において、電界電極は、電界プロファイルを形成するためにガスセンサに
用いられることができる。このような実施形態において、電界電極は、ガスセンサの検出
電極に対して、デバイス又は触媒担体上の特定の位置に対する所望の電界プロファイルを
与えるように構成され得る。電界は、特定の局所的反応ゾーン又はデバイスの全体に対し
て、垂直、平行であるように、又は任意の角度を成すように形成されることができる。さ
らに、デバイスの異なる領域における電界の相対強度は異なり得る。さらなる実施形態に
おいて、電界電極は、空気－参照電極を組み込んだガスセンサに用いられることができる
。
【００１７】
　一実施形態において、電界電極は燃料電池に用いられることができる。電界電極は、表
面上の吸着錯体を安定化／不安定化させて、毒を燃料電池の表面から除去し、又は、毒の
蓄積を防止するために用いられることができる。
【００１８】
　本発明の一実施形態に従って構成される電界電極は、電気化学システムにおけるダイポ
ール（双極子）層領域周囲に存在する局所領域を、外部に発生された電界を用いて変える
ために用いられることができる。
【００１９】
　様々な装置及び用途における化学的／電気化学的な反応及び性能を高めるために、電界
電極が用いられ得る。このような電界電極は、向上された性能を得るために効果的且つ能
動的に形成され得る。電気化学デバイスのための実施形態において、金属／電解質又は半
導体／電解質の界面に導入される（イオン又は電子）電流又は電荷は、ほとんど、又は全
くない。さらに、このような電界電極は、電界の形成に寄与すること以外の少なくとも１
つのさらなる目的を有する、装置の他の任意の構造又は部品を組み込み得る。
【００２０】
　電圧は、電池又は他の電源（電圧源）により印加されることができ、必要に応じて２以
上の電源が用いられ得る。１以上の電圧信号が、マイクロコントローラ、マルチプレクサ
、（抵抗）電圧分割器、及び／又は、他の手段（異なる電圧振幅又はバイアススキームを
様々な電界電極に与えるための他の手段）により分配され得る。
【００２１】
　これらのデバイスの製造に用いられることができる多くの技術がある。複数のデバイス
は、同時に製造されて、製造後に様々な手段により分離されてもよい。また、これら及び
他の技術が、電界により強化された触媒担体上に触媒を堆積させるために用いられ得る。
以下の技術、又は、当業者に公知の他の技術の任意の組合せが用いられ得る。
　ｉ）　複数層の作製
　テープキャスティング、スクリーンプリンティング
　ｉｉ）　ボトムアップ法（付加的方法）
　ダイレクトライト法（例えば、ポンプベース又はエアロゾルベースの堆積）、ディップ
コーティング、スピンコーティングト、レーザ焼結
　ｉｉｉ）　マルチステップ法（減法）
　フォトリソグラフィ、並びに、超小型電子機器（マイクロエレクトロニクス）及び微小
電子機械デバイス（ＭＥＭＳ）の作製に用いられるその他の技術、電子ビーム及びレーザ
ベースの減法加工、レーザマイクロマシニングを用いたマイクロ加工
　ｉｖ）　ワイヤ取付け方法又はメタライゼーション（金属配線）
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　メタライゼーション（金属配線）又はワイヤ取付けのために用いられる金属は、過酷な
環境、ワイヤボンディング（例えば、金又はプラチナワイヤ）、ろう付け、及び／又は、
ワイヤ取付けの他の任意の方法に耐えられることが好ましい。複数の層に様々な金属配線
が存在し、これらの配線は、層間に存在するビアホールにより互いに接続され得る。
　ｖ）　デバイスのパッケージング
　高温（又は他の任意の）電子素子及び／又はセンサの標準的な又は新規のパッケージ技
術及び設計が、このデバイスに用いられ得る。
　ｖｉ）　触媒の堆積
　触媒材料が担体上に、任意の方法、例えばスピンコーティング、ディップコーティング
、又は溶射を用いて堆積され得る。
【００２２】
　本発明の実施形態は、性能が向上されたガスセンサ、燃料電池及び他の電気化学デバイ
ス又は非電気化学デバイス、化学的プロセスにおける触媒反応の促進、及び、触媒コンバ
ータの改良に用いられることができる。本発明の実施形態は、より低いコスト、生産性の
増大、効率及び／又は精度を、用途（自動車メーカ、センサ製造会社、電力会社、及び／
又は化学品製造会社を含む）に応じて達成することができる。
【図面の簡単な説明】
【００２３】
【図１Ａ】本発明の一実施形態に従う平坦なガスセンサを示し、本発明の一実施形態に従
う検出電極に対して平行に電界が印加される状態の平坦なガスセンサの断面図である。
【図１Ｂ】本発明の一実施形態に従う平坦なガスセンサを示し、図１Ａに示した平坦なガ
スセンサの上面図である。
【図１Ｃ】本発明の一実施形態に従う平坦なガスセンサを示し、図１Ａに示した平坦なガ
スセンサの底面図である。
【図２Ａ】本発明の一実施形態に従う平坦なガスセンサを示し、本発明の一実施形態に従
う、電界を能動的に形成するための電界電極を有する平坦なガスセンサの断面図である。
【図２Ｂ】本発明の一実施形態に従う平坦なガスセンサを示し、図２Ａに示した平坦なガ
スセンサの上面図である。
【図２Ｃ】本発明の一実施形態に従う平坦なガスセンサを示し、図２Ａに示した平坦なガ
スセンサの底面図である。
【図３Ａ】電界電極を用いた場合（帯電スキーム１、表２）と用いない場合との、様々な
周囲温度に関するＮＯ感度の変化を比較するプロットを示す。
【図３Ｂ】電界電極を用いた場合（帯電スキーム１、表２）と用いない場合との、様々な
周囲温度に関するＮＯ２感度の変化を比較するプロットを示す。
【図３Ｃ】図２Ａ～図２Ｃに示した実施形態にバイアススキーム１（表２）を用いた場合
（５００℃にて負（－）の電界バイアスを印加）のＮＯ感度の結果を示す。
【図３Ｄ】図２Ａ～図２Ｃに示した実施形態にバイアススキーム１（表２）を用いた場合
（５００℃にて負（－）の電界バイアスを印加）のＮＯ２感度の結果を示す。
【図３Ｅ】図２Ａ～図２Ｃに示した実施形態に、５００℃にてバイアススキーム２（表２
）を用いた場合のＮＯ及びＮＯ２に対するセンサの反応を示す。
【図３Ｆ】図２Ａ～図２Ｃに示した実施形態にバイアススキーム３（表２）（デバイスの
Ｌａ２ＣｕＯ４側の導電層１１及び導電層１９のみを帯電させ、他方の導電層は非帯電状
態に維持）を用いた場合のＮＯ２の結果を示す。
【図３Ｇ】図２Ａ～図２Ｃに示した実施形態にバイアススキーム３（表２）（デバイスの
Ｌａ２ＣｕＯ４側の導電層１１及び導電層１９のみを帯電させ、他方の導電層は非帯電状
態に維持）を用いた場合のＮＯの結果を示す。
【図３Ｈ】図２Ａ～図２Ｃに示した実施形態にバイアススキーム４（表２）を用いた場合
の結果を示す。
【図４Ａ】図２Ａ～図２Ｃに示した実施形態に従う平坦なセンサを用いて能動的に形成さ
れた電界の電界プロットを示す。
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【図４Ｂ】図２Ａ～図２Ｃに示した実施形態に従う平坦なセンサを用いて能動的に形成さ
れた電界の電界プロットを示す。
【図４Ｃ】図２Ａ～図２Ｃに示した実施形態に従う平坦なセンサを用いて能動的に形成さ
れた電界の電界プロットを示す。
【図４Ｄ】図２Ａ～図２Ｃに示した実施形態に従う平坦なセンサを用いて能動的に形成さ
れた電界の電界プロットを示す。
【図５Ａ】本発明の一実施形態に従う平坦なガスセンサを示し、本発明の一実施形態に従
う空気－参照電極を有する前記平坦なガスセンサの断面図である。
【図５Ｂ】本発明の一実施形態に従う平坦なガスセンサを示し、図５Ａに示した平坦なガ
スセンサの上面図である。
【図５Ｃ】本発明の一実施形態に従う平坦なガスセンサを示し、図５Ａに示した平坦なガ
スセンサの底面図である。
【図６Ａ】図５Ａ～図５Ｃに示した実施形態を、６５０ｐｐｍＮＯのガス供給組成物に様
々な温度で暴露させている間に様々な電界電圧を印加した場合の、半導体材料から生じる
ＮＯＸ濃度の変化の質量分析法による比較を示す。
【図６Ｂ】図５Ａ～図５Ｃに示した実施形態を、６５０ｐｐｍＮＯ２のガス供給組成物に
様々な温度で暴露させている間に様々な電界電圧を印加した場合の、半導体材料から生じ
るＮＯＸ濃度の変化の質量分析法による比較を示す。
【図６Ｃ】図５Ａ～図５Ｃに示した実施形態に従う平坦なガスセンサの、６５０ｐｐｍの
供給組成中（全て４５０℃）のＮＯに対する感度のプロット、及び、これに対応するＮＯ

Ｘ濃度の変化を示すプロットであり、ＮＯに暴露させたセンサに関する感度プロット及び
ＮＯＸレベルを示す。
【図６Ｄ】図５Ａ～図５Ｃに示した実施形態に従う平坦なガスセンサの、６５０ｐｐｍの
供給組成中（全て４５０℃）のＮＯ２に対する感度のプロットと、これに対応するＮＯＸ

濃度の変化を示すプロットであり、ＮＯ２に暴露させたセンサに関する感度プロット及び
ＮＯＸレベルを示す。
【図７Ａ】昇温脱離法（ＴＰＤ）テストに用いられる試料の概略図である。
【図７Ｂ】脱離プロファイルのプロットであり、本発明の一実施形態に従ってＮＯを３０
０℃で初期吸着させた場合の測定されたＮＯの脱離プロファイルを示す。
【図７Ｃ】脱離プロファイルのプロットであり、本発明の一実施形態に従ってＮＯを３０
０℃で初期吸着させた場合の測定されたＮＯ２の脱離プロファイルを示す。
【図７Ｄ】脱離プロファイルのプロットであり、本発明の一実施形態に従ってＮＯ２を３
００℃で初期吸着させた場合の測定されたＮＯの脱離プロファイルを示す。
【図７Ｅ】脱離プロファイルのプロットであり、本発明の一実施形態に従ってＮＯ２を３
００℃で初期吸着させた場合の測定されたＮＯ２の脱離プロファイルを示す。
【図８Ａ】電界増強を利用したデバイス（ガスセンサを含む）のための他の可能な構造を
示し、基板（電解質又は他の材料）の上面図であり、各検出電極が、検出電極の周囲にリ
ング状に形成された（破線で示す）多数の電界電極により取り囲まれている。
【図８Ｂ】電界増強を利用したデバイス（ガスセンサを含む）のための他の可能な構造を
示し、図８Ａの断面図であり、１つの面上に検出電極及び電界電極が示され、ヒータ構造
体（蛇紋状又は他のパターン）が第２の面上に示されている。
【図８Ｃ】電界増強を利用したデバイス（ガスセンサを含む）のための他の可能な構造を
示し、図８Ａの断面図であるが、この構造においては、電界電極及びヒータ構造体が基板
内に埋め込まれ、新しい層（電解質又は他の材料）が基板と検出電極との間に存在する。
【図８Ｄ】図８Ａの断面を示し、ヒータ構造体が基板内に埋め込まれ、第２の層が基板と
検出電極との間にあり、電界電極は、破線で示される装置ではなくプレート状の形状であ
る。さらに、検出電極の各々の上にキャビティを形成している構造物を示し、電界電極が
この構造物の内側に取り付けられている。
【図８Ｅ】図８Ａの断面を示し、ヒータ構造体が基板内に埋め込まれ、第２の層が基板と
検出電極との間にあり、電界電極は、破線で示される装置ではなくプレート状の形状であ
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る。類似のキャビティ形成構造物を示すが、電界電極がこの構造物の上面上に配置されて
いる。
【図８Ｆ】電界増強を利用したデバイスのさらなる構造を示し、少なくとも２つの検出電
極を各々が含む２つの矩形層が基板上に配置されている実施形態の上面図を示す。これら
の矩形の層の各々を、幾つかの電界電極が取り囲んでいる（破線で示す）。
【図８Ｇ】電界増強を利用したデバイスのさらなる構造を示し、図８Ｆの断面であり、矩
形の層、並びに、これらの層に対応する検出電極及び電界電極が示されている。加熱構造
体が底面上に示されている。
【図８Ｈ】電界増強を利用したデバイスのさらなる構造を示し、別の可能な実施形態を示
す。この実施形態において、検出電極を上部に有する矩形領域の一方が、基板と接触する
ガス検知材料に替えられている。この材料に電気接触部が２つの位置にて接触されている
。この実施形態の残りの部分は図８Ｇと同一である。
【図９Ａ】本発明の実施形態に従う電気化学デバイス（例えば燃料電池）を示し、本発明
の一実施形態に従う電界電極を有する電気化学デバイス（例えば燃料電池）の断面図であ
る。
【図９Ｂ】本発明の実施形態に従う電気化学デバイス（例えば燃料電池）を示し、図９Ａ
の電気化学デバイス（例えば燃料電池）の上面図である。
【図９Ｃ】本発明の実施形態に従う電気化学デバイス（例えば燃料電池）を示し、図９Ａ
の電気化学デバイス（例えば燃料電池）の底面図である。
【図１０Ａ】本発明の一実施形態に従う電気化学デバイス（例えば燃料電池）を示し、本
発明の一実施形態に従う平坦な構造の電界電極を有する電気化学デバイス（例えば燃料電
池）の断面図である。
【図１０Ｂ】本発明の一実施形態に従う電気化学デバイス（例えば燃料電池）を示し、図
１０Ａに示した電気化学デバイス（例えば燃料電池）の上面図である。
【図１０Ｃ】本発明の一実施形態に従う電気化学デバイス（例えば燃料電池）を示し、図
１０Ａに示した電気化学デバイス（例えば燃料電池）の底面図である。
【図１１Ａ】本発明の一実施形態に従う触媒床を示し、本発明の一実施形態に従う触媒反
応プロセスに用いられる触媒床の断面図である。
【図１１Ｂ】本発明の一実施形態に従う触媒床を示し、図１１Ａに示した触媒床の多角形
円筒状の上面図である。
【図１１Ｃ】本発明の一実施形態に従う触媒床を示し、触媒粒子の図である。
【発明を実施するための形態】
【００２４】
　本発明の実施形態は、化学反応及び関連するプロセスを、デバイス又は前記反応若しく
はプロセスの位置の周囲に特定的に生成された電界、すなわち、形成された電界（形作ら
れた電界）を用いることにより促進することに関する。形成された電界は、様々な用途、
すなわち、ガスセンサ、燃料電池、及び他の電気化学デバイス（例えば水素分離膜）を含
む用途にて性能を向上させるために用いられることができる。また、形成された電界は、
電気化学的に促進される反応（例えば、触媒活性の非ファラデー電気化学的変性（ＮＥＭ
ＣＡ））の性能を向上させるためにも用いられることができる。電気化学的に促進される
反応は、電気化学セルの直接バイアスにより触媒反応速度を高めることで知られている。
さらに、形成された電界は、ガス種を含む任意の一般的な触媒反応を促進するためにも用
いられることができる。例えば、ガス改質及び一般的な触媒変換を促進することができる
。これは、他の非電気化学デバイス（例えば、抵抗タイプのガスセンサ）、又は、ガス吸
着若しくは触媒反応に依存し又はこれらを何らかの目的のために利用するガス分離などの
用途における性能の向上を含む。
【００２５】
　本発明の実施形態によれば、電界を用いることにより、様々な用途のためのガス吸着及
び化学反応を変えることができる。電界は、（少なくとも）２つの面の間に電圧が印加さ
れたときに発生され得る。また、複数の電圧が印加され得る。これらの面はいずれも、デ
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バイスに対して局部的（ローカル）である必要がない。これらの面の一方はグラウンドで
あり得る。電界を発生させるために印加電圧により意図的にバイアスされる導体素子を、
電界電極と称することができる。
【００２６】
　間接的に発生される外部電界は、デバイスに電流（電子流又はイオン流）を通さない方
法で生成される。間接的に発生される電界において、電流は、キャパシタの場合と同様に
絶縁体により、また、イオンを伝導しない材料により遮断される。
【００２７】
　しかし、直接的に発生される電界は、金属又は半導体に電圧が直接印加され、それによ
りこれらの材料に電流が流れる場合に生成される。これは、電気化学セルが直接バイアス
される場合も同じであるが、ただし電流が、デバイスを通過するのではなく、電解質と金
属又は半導体電極との間の界面に電気化学反応を生じさせるための電子を提供することが
異なる。
【００２８】
　電気化学セルの場合、間接的に発生される電界は、電解質又は電極に到達してセルを形
成する電荷をもたらさない。しかし、直接的に発生される電界が、金属又は半導体と電解
質との間の界面に電荷を提供する。
【００２９】
　本発明の幾つかの実施形態によれば、デバイスの他の部分又は触媒担体が、直接的又は
間接的に電界の発生に関与し得る。直接的な関与の例は、電圧又は電流がセルに、ＮＥＭ
ＣＡの場合と同様に直接印加される場合である。間接的な関与の例は、自然電界が材料中
に存在する場合である。
【００３０】
　本発明の実施形態は、電界の能動的形成をもたらす。能動的形成の間、電界分布は均一
にされても、又は不均一にされてもよく、また、デバイス又は触媒担体上の特定の位置（
例えば局所的反応ゾーン）又はデバイス／担体の全体に対する任意の望ましい（輪郭）プ
ロファイルに、効果的且つ能動的に形成され（形作られ）てもよい。電界は、局所的反応
ゾーン又はデバイス／担体の全体に対して、垂直、平行であり、又は任意の角度を成し得
る。また、電界は、デバイス内の任意の地点を貫通し得る。さらに、デバイス／担体にお
ける様々な地点での電界強度は異なり得る。
【００３１】
　電界電極は、局所的反応ゾーン又はデバイス／担体の全体の周囲に、任意の個数及び／
又は配列で配置され得る。単一の又は複数の電界電極がいつ何時でも用いられ得る。異な
る層材料が、異なる電界電極に、周囲材料と適合するように用いられ得る。電界電極は、
単一の又は複数の絶縁層、導電層、及びキャップ層として設けられ得る。所与の電界電極
に関して、各層タイプの個数が、他の電界電極における層の個数と同数である必要はない
。電界電極は、デバイスの面内に埋め込まれ、又は面上に配置され得る。電界電極は、デ
バイス／担体内の特別に設計されたキャビティ内に存在し、且つ、セグメント間の間隙に
組み込まれ得る。
【００３２】
　電界電極のための絶縁層は、電荷（すなわち、電子電荷又はイオン電荷）の流れが所定
の領域（デバイス、触媒又は触媒担体（すなわち、触媒保持基板）の、このような流れを
不都合とする領域）を流れることに対するバリアとして機能する。この層は、化学的及び
／又は電気化学的反応に、必須ではないが関与し得る。
【００３３】
　電界電極の導電層は、電荷が電荷源（例えば電源）から（遮断）絶縁層に到達するため
の経路として機能する。導電層は、化学的及び／又は電気化学的反応に、必須ではないが
関与し得る。導電層は、導電材料、例えば金（Ａｕ）から形成され得る。
【００３４】
　電界電極のキャップ又はカバー層は、ガスが電界電極の導電層上に吸着されることを防
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ぐように機能する。また、キャップ層は、さらに、導電層及び絶縁層を基板に（機械的に
）固定するように機能する。キャップ層は、化学的及び／又は電気化学的反応に、必須で
はないが関与し得る。キャップ層は絶縁材料から形成され得るが、それは必須ではない。
【００３５】
　電界電極の形態は、厚さ及び他の寸法が様々に異なることを含み得る任意の幾何学的形
状（例えば、正方形又は円）であり得る。電界電極の様々な層の幾何学的形状及び層タイ
プは、必須ではないが互いに異なり得る。
【００３６】
　任意の所与の電界電極に印加される電荷は、正でも負でもよい。或いは、電界電極は接
地されても、又はフローティングに維持されてもよい。電界の方向（向き）は、正電荷又
は負電荷の位置を変えることにより、又は、どの電界電極が接地されるか又はフローティ
ングに維持されるかを変えることにより変更され得る。
【００３７】
　任意の大きさ一定の直流（ＤＣ）の電圧又はサイン（正弦波）の電圧が電界電極に印加
され得る。電界電極における一定電圧は、他の電界電極の全て（又は幾つか）の電圧と異
なっても、又は同一でもよい。任意の所与の電界電極に関し、印加される電圧は、一定の
バイアススキームとパルス状のバイアススキームとが切り替えられ得る。任意の所与の電
界電極に関し、印加される電圧は、一定の（直流電圧）バイアススキームと（交流電圧）
バイアススキームとが切り替えられ得る。
【００３８】
　パルス状（直流電圧）電界は、一定の又は可変の振幅及び期間に応じた様々な時点で発
生され得る。このスキームにおいて、電界電極の全て又は幾つかに（直流）電圧を印加し
、また、これらの電極から電圧を除去することにより電界がパルス化される。パルスの期
間及び／又は振幅は、異なる電界電極において同一であり得るが、これは必須ではない。
任意の所与の電界電極に関し、印加される電圧は、パルス状のバイアススキームと一定の
バイアススキームとが切り替えられ得る。任意の所与の電界電極に関し、印加される電圧
は、パルス状の（直流電圧）バイアススキームと（交流電圧）バイアススキームとが切り
替えられ得る。
【００３９】
　幾つかの実施形態において、時変（例えば正弦波）電圧が電界電極に印加され得る。任
意の所与の電界電極に関し、印加される電圧は、（直流電圧）バイアススキームと（交流
電圧）バイアススキームが切り替えられ得る。
【００４０】
　任意の電界電極の電流及び電圧は、デバイス又は触媒の作用中に電流及び電圧が作用し
続けるように、様々な手段によりいつでも測定され得る。
【００４１】
　本発明に従う電界電極を用いて電界を操作することにより、ガスを含む触媒作用及び固
体デバイスの性能を向上させるための幾つかの機構（メカニズム）を利用することができ
る。電界増強が、分子内吸着結合又は表面吸着結合の分子曲げモードの周波数に変化をも
たらし得る。これらの静電的機構は、結合角度及び又は結合長さに変化をもたらすことが
できる。さらに、分極及びそれによる安定化、アライメント、或いは、表面原子若しくは
バルク原子の配向における変化、又は、吸着物質（極性種であり得る）における変化も生
じ得る。
【００４２】
　化学反応機構が、軌道及び供与／逆供与の量の修正を含むことができる。錯体形成の安
定性（帯電種及び非帯電種のための）に影響を与える可能性のある、表面及び／又は吸着
体の電子密度の変化、及びパウリ斥力の変化が生じ得る。これらの化学反応機構は、分子
内吸着物質結合又は表面吸着結合の強度を変化させ得る。
【００４３】
　幾つかの例において、電界は、静電的機構及び化学反応機構の両方をもたらし得る。こ
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れらの両方の機構による影響が同等であっても、或いは、一方が他よりも優位であっても
よい。さらに、静電的機構及び化学反応機構の両方が、吸着層内の吸着体間の側方相互作
用も変え得る。
【００４４】
　他の例において、電界は、デバイス又はプロセスに含まれる材料のフェルミ準位を変化
させることがあり、それにより、前記材料の幾つか又は全ての吸着特性及び／又は触媒特
性を変化させ得る。
【００４５】
　電界増強後の結果としてシステムに生じる変化は、幾つかの異なる効果をもたらし得る
。効果の１つは反応経路の変更である。例えば、電界増強の結果として、新しい反応経路
が有効になり得る。これは、触媒反応速度、副生成物の濃度、又は、新しい副生成産物を
共に増大させることを可能にし得る。反応速度は、新しい反応経路を開くように、又は、
反応を生じさせるために要求される温度を低下（又は上昇）させるためにシフトされ得る
。
【００４６】
　別の効果は、吸着／脱離又は解離／再結合プロセスを変えることである。例えば、反応
阻害剤（すなわち、毒）の吸着の蓄積が防止され、又は、望ましい方法で脱離され得る。
反応促進剤（例えば、反応を促進する共吸着体）が、電界により、互いに、又は、特定の
反応部位に引き付けられ得る。また、所望の反応が速度を増し、又は、不都合な反応が低
速になり得る。電界は、これらのプロセスが生じる温度に影響を与えることができ、また
、これらのプロセスを安定化又は不安定化させ得る。
【００４７】
　表面緩和又は表面再構成が、より低い（又はより高い）温度にシフトされ得る。旧式の
表面緩和／表面再構成プロセスは用いられず、新規の表面緩和又は表面再構成プロセスが
用いられ得る。一実施形態において、電界電極は、相の再構成を防止するために用いられ
得る。これは、例えば、被毒により失われた酸素種を用いて表面を新しくすることにより
行われ、その結果、新しい表面相が形成される。
【００４８】
　電界増強は、幾つかの種の拡散の速度を高め、又は低下させて反応の変化をもたらし得
る。電界が長期間の効果を有する場合、気相からのガス分子の衝突も変化され得る。これ
が反応の進み方も変え得る。
【００４９】
　電界は、システムの熱力学的特性（反応がどのように進むかに関してしばしば重要な役
割を果たす）に変化をもたらし得る。反応が様々な種又は錯体の熱力学的特性に依存する
デバイス又は用途において、電界電極は、新しい反応及び／又は錯体を得るために、又は
、このような反応が生じる温度を変更するために平衡をシフトさせることができる。
【００５０】
　さらに、上記のプロセスが変えられるように気相に作用することも可能であろう。
【００５１】
　従って、電界電極により発生される電界は、所望の電界プロファイルをデバイス／担体
に、又はデバイス／担体における特定の位置に生成するように効果的に形成される（形作
られる）ことができる。また、形成された電界は、必要に応じて経時的に能動的に変えら
れ得る。
【００５２】
　電界電極により発生される電界は、吸着、脱離、又は特定の反応を意図的に（又は意図
的でなく）押し進めるために用いられ得る。
【００５３】
　電界電極により発生される電界は、阻害物質（インヒビタ）による被毒の作用を無効に
するために用いられ得る。
【００５４】
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　電界電極により発生される電界は、反応促進物質（プロモータ）を引き付けるために用
いられ得る。
【００５５】
　電界電極により発生される電界は、電気化学デバイス（例えばガスセンサ及び燃料電池
）、非電気化学デバイス（例えば、電解質を用いないガスセンサ）、及び、一般的な触媒
反応（例えばエチレン酸化）、又は、電気化学的に促進される（すなわち、ＮＥＭＣＡ）
反応の性能を向上させるために用いられ得る。
【００５６】
　電界電極は、ガスセンサの感度、選択性、及び反応時間などの特性を改善するために用
いられ得る。電界電極は、性能を向上させる他の特徴物（例えば埋め込まれたヒータなど
）を有するガスセンサアレイに組み込まれ得る。ガスセンサアレイは多数の電極を有する
ことが可能であり、多数のガスを検知するために用いられ得る。このようなガスセンサア
レイにおける検出電極は、同一のガス環境中におかれることが可能であり、また、空気－
参照電極又は他のタイプの参照電極を、必須ではないが含み得る。
【００５７】
　電気化学システムにおいて、局所的領域が、双極子層として知られている領域周囲に存
在する。この領域は、電気化学反応がこのようなシステムにて生じる方法のために重要で
ある。電界電極により発生される外部電界を用いることにより、これらの自然電界が変え
られ得る。電界を直接制御することにより、所望の変化をシステムにもたらすことができ
る。ＮＥＭＣＡにおいては、直接バイアスにより生じる電界の制御に限界があろう。なぜ
なら、直接バイアスの増大により、電解質又は電極のジュール加熱及び／又は分解が生じ
ることがあるからである。しかし、電界電極により生成される電界の限界は桁違いに高く
なるであろう。
【００５８】
　電界電極は、ガスセンサにおいて、デバイスの感度、選択性、及び反応時間を変えるた
めに用いられることができる。また、電界電極は、デバイスから出るガス組成物及びデバ
イス表面に存在する種に対する効果により示される触媒反応を変えるために用いられるこ
とができる。
【００５９】
　本発明の幾つかの実施形態は、電位差計測定、インピーダンス測定（抵抗性及び／又は
容量性）、又は電流測定によるガスセンサを含むことができる。
【００６０】
　図１Ａ～１Ｃは、ガスセンサの検出電極に対して平行な電界電極を用いて電界を印加す
るための実施形態を示す。図１Ａを参照する。図１Ａは、本発明の一実施形態に従うガス
センサ用の平行電界の実施形態の断面図であり、検出電極１及び２が基板３に取り付けら
れることができる。基板３は、電解質又は他の材料であり得る。基板３が電解質から形成
される特定の実施形態において、基板はイットリア安定化ジルコニア（ＹＳＺ）から形成
されることができる。一実施形態において、検出電極１と検出電極２とは同一の材料から
形成されることができる。しかし、他の実施形態においては、検出電極１と検出電極２と
は異なる材料から形成されることができる。例えば、特定の実施形態において、第１の検
出電極１はＬａ２ＣｕＯ４から形成されることができ、第２の検出電極２はプラチナ（Ｐ
ｔ）から形成されることができる。第１の電極１及び第２の電極２が基板３と接触してい
るとき、基板３が電解質である場合、電気化学セルが形成される。
【００６１】
　検出電極１と検出電極２とは、単一のガス環境に設けられることができる。固体電解質
３の、第１の検出電極１及び第２の検出電極２とは反対の側に、平行な電界を印加するた
めに電界電極を設けることができる。第１の電界電極６及び第２の電界電極８が、第１の
検出電極１に対応して設けられることができる。第３の電界電極７及び第４の電界電極９
が、第２の検出電極２に対応して設けられることができる。特定の実施態様において、第
１の絶縁体４が、第１の電界電極６及び第２の電界電極８並びに固体電解質３の下に設け
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られることができ、第２の絶縁体５が、第３の電界電極７及び第４の電界電極９と固体電
解質３との間に設けられることができる。第１の絶縁体４及び第２の絶縁体５は、例えば
、Ａｌ２Ｏ３から形成されることができる。電界電極の電極は導電材料から形成されるこ
とができる。例えば、これらの電極は金（Ａｕ）から形成されることができる。キャップ
層が、絶縁のために、及び接着性を高めるために電界電極の各々の上に設けられることが
できる。キャップ層は、例えばＡｌ２Ｏ３から形成されることができる。絶縁層４及び絶
縁層５は、電界電極６及び電界電極７の導電層を基板３と接触させないようにすることが
できる。基板３が電解質であるように選択される場合、絶縁層４及び絶縁層５、並びに導
電層６及び導電層７は電気化学セルの一部とみなされない。
【００６２】
　図１Ｂは、図１Ａに示した平行電界の実施形態の上面を示し、検出電極１及び検出電極
２が基板３上に配置されている。金属リード又は他のメタライズ部（図示せず）が検出電
極に様々な方法で取り付けられることができる。センサ用途では、これらのリードは、電
極における起電界（ＥＭＦ）の情報を測定装置に伝送するために用いられることができる
。
【００６３】
　図１Ｃは、図１Ａに示した平行電界の実施形態の底面を示し、絶縁層４及び導電層６，
８が２つの電界電極を形成している。金属リード（図示せず）が電界電極に様々な方法で
取り付けられることができる。
【００６４】
　様々な帯電スキームが、ガスセンサの感度、選択性、反応時間などの変化を得るために
用いられ得る。これは、導電層６～導電層９のいずれかに印加された電圧を介して正電荷
（＋）又は負電荷（－）を蓄積することにより行われる。
【００６５】
　以下の表１に示されているように、多数の異なる帯電スキームがあり、これらの各々が
、異なる電界分布をデバイスにもたらし、そしてそれによりセンサの動作を様々に変化さ
せる。
【００６６】

【表１】

【００６７】
　本文中に論じるように、電界電極はデバイスにおいて電界プロファイルを形成する（形
作る）ために用いられ得る。この技術をガスセンサ装置にてテストし、電界プロファイル
が形成される（形作られる）間にどのように変化し得るかを示すためにモデル化した。
【００６８】
　図２Ａ～図２Ｃは，形成された電界を平坦なガスセンサの検出電極に印加するための実
施形態を示す。
【００６９】
　図２Ａを参照する。図２Ａは、ガスセンサ用の形成された電界の実施形態の断面を示す
。検出電極１３及び検出電極１７が基板２４に取り付けられることができる。基板２４は



(14) JP 5666913 B2 2015.2.12

10

20

30

40

50

電解質又は他の材料であってよい。基板３が電解質から形成される特定の実施形態におい
て、基板はイットリア安定化ジルコニア（ＹＳＺ）から形成されることができる。図１Ａ
～図１Ｃに示されている実施形態に関して記載したように、検出電極は同一の材料又は異
なる材料から形成されることができる。例えば、第１の検出電極１３はＬａ２ＣｕＯ４か
ら形成されることができ、第２の検出電極１７はＰｔから形成されることができる。基板
２４が電解質であるならば、第１の検出電極１３、第２の検出電極１７及び基板２４が電
気化学セルを形成する。検出電極１３及び検出電極１７は、単一のガス環境に設けられる
ことができる。
【００７０】
　電界電極は、固体電解質２４上の、能動的に形成される電界を印加するための位置に設
けられることができる。第１の電界電極１１が第１の検出電極１３の周囲にリング状に設
けられることができ、第２の電界電極１５が第２の検出電極１７の周囲にリング状に設け
られることができる。第３の電界電極１９が、固体電解質２４の、第１の検出電極１３に
対して反対の側に、且つ、第１の電界電極１１に対応してリング状に設けられることがで
きる。第４の電界電極２２が、固体電解質２４の、第２の検出電極１７に対して反対の側
に、且つ、第２の電界電極１５に対応してリング状に設けられることができる。特定の実
施態様において、第１の絶縁体１０が、第１の電界電極１１と固体電解質２４との間にリ
ング状に設けられることができ、第２の絶縁体１４が、第２の電界電極１５と固体電解質
２４との間にリング状に設けられることができ、第３の絶縁体１８が、第３の電界電極１
９と固体電解質２４との間にリング状に設けられることができ、第４の絶縁体２１が、第
４の電界電極２２と固体電解質２４との間にリング状に設けられることができる。第１の
絶縁体１０、第２の絶縁体１４、第３の絶縁体１８及び第４の絶縁体２１は、例えば、Ａ
ｌ２Ｏ３から形成されることができる。電界電極の電極は導電材料から形成されることが
できる。例えば、電極は、金（Ａｕ）から形成されることができる。
【００７１】
　キャップ層が、絶縁のために電界電極の各々の上に設けられることができる。特定の実
施態様において、第１のキャップ層１２が第１の電界電極１１上に設けられることができ
、第２のキャップ層１６が第２の電界電極１５上に設けられることができ、第３のキャッ
プ層２０が第３の電界電極１９上に設けられることができ、第４のキャップ層２３が第４
の電界電極２２上に設けられることができる。キャップ層は、例えば、Ａｌ２Ｏ３から形
成されることができる。キャップ層は必要に応じて省略され得る。金属リード又は他のメ
タライズ部（図示せず）が、個々の導電層とキャップ層との間に挟まれ得る。電界電極の
導電層は基板２４と接触しないが、キャップ層は、必要に応じて基板２４と接触すること
ができる。基板２４が電解質である場合、層１０～層１２、層１４～層１６、層１８～層
２０、及び、層２１～層２３は電気化学セルの一部ではない。
【００７２】
　図２Ｂは、形成された電界の実施形態の上面を示し、検出電極１３及び検出電極１７が
基板２４に取り付けられている。金属リード又は他のメタライズ部（図示せず）が検出電
極に様々な方法で取り付けられることができる。センサ用途では、これらのリードは、電
極におけるＥＭＦに関する情報を測定装置に伝送するために用いられることができる。多
数の検出電極及び電界電極をこのようなデバイスに組み込んでデバイスをガスセンサアレ
イにすることも可能である。
【００７３】
　図２Ｃは、絶縁層１０，１４，１８，２１、及び、導電層１１，１５，１９，２２を有
して４つの電界電極を形成している、形成された電界の実施形態の底面を示す。金属リー
ド（図示せず）が電界電極（導電層と接触している）に様々な方法で取り付けられる。こ
れらの電界電極は、リング形状とは異なる幾何学的形状も有し得る。実際、電界電極を中
央に配置した状態で検出電極（又は他の活性材料）が形成され得る。様々な帯電スキーム
が、ガスセンサの感度、選択性、反応時間などの変化を得るために用いられ得る。これは
、導電層１１，１５，１９及び２２のいずれかに印加される電圧により正電荷（＋）又は
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負電荷（－）を蓄積することにより行われる。
【００７４】
　以下の表２に示されているように、多数の異なる帯電スキームがあり、これらの各々が
、異なる電界分布をデバイスにもたらし、そしてそれによりセンサの動作を様々に変化さ
せる。帯電スキーム１～３を、形成された電界の実施形態を用いてテストした。帯電スキ
ーム６において、導電層１１（及び１９）と導電層１５（及び２２）とが異なる電荷値を
有する（すなわち、各々に印加される電圧の大きさが異なる）ことに留意されたい。他の
スキームも可能であるが、まだテストしていない。これらは形成された電界デバイスの利
点を示すために含まれる。
【００７５】
【表２】

【００７６】
　図３Ａ～図３Ｈは、図２Ａ～図２Ｃに示された形成された電界の実施形態による結果を
示す。検出電極１３及び検出電極１７は、それぞれ、Ｌａ２ＣｕＯ４及びＰｔである。
【００７７】
　図３Ａは、図２Ａ～図２Ｃに示した形成された電界の実施形態による（電位差）ＮＯセ
ンサの結果を示す。検出電極はＰｔ及びＬａ２ＣｕＯ４であり、これらの検出電極を同一
のガス環境に暴露させた（すなわち、空気－参照が無い）。このプロットは、電界が無い
状態を、帯電スキーム１を用いた+１ボルト（Ｖ）のバイアスを有する状態と、４５０℃
、５００℃、５５０℃及び６００℃にて比較している。この図に示されている実験におい
て、上部の電界電極（Ｐｔ検出電極及びＬａ２ＣｕＯ４検出電極を取り囲んでいる）に正
バイアスを印加した。基板の反対側の対応する電界電極の両方には負バイアスを印加した
。すなわち、上部の電界電極（高電位）と底部の電界電極（低電位）との間に電圧を印加
した。
【００７８】
　図３Ｂは、図２Ａ～図２Ｃに示した形成された電界の実施形態によるＮＯ２センサの結
果を示す。検出電極はＰｔ及びＬａ２ＣｕＯ４である。このプロットは、電界が無い状態
を、帯電スキーム１を用いた+１ボルト（Ｖ）のバイアスを有する状態と比較している。
この図に示されている実験において、上部電界電極（Ｐｔ検出電極及びＬａ２ＣｕＯ４検
出電極を取り囲んでいる）に正のバイアスを印加した。基板の反対側の対応する電界電極
の両方には負のバイアスを印加した。
【００７９】
　図３Ｃは、図２Ａ～図２Ｃに示した形成された電界の実施形態の、定常状態のセンサ反
応を示す。この場合、帯電スキーム１（表２）を用いて、異なる強度の負（－）のバイア
スを上部電界電極（Ｐｔ検出電極及びＬａ２ＣｕＯ４検出電極を取り囲んでいる）に印加
した。基板の反対側の対応する電界電極の両方には正のバイアスを印加した。
【００８０】
　図３Ｅは、図２Ａ～図２Ｃに示された実施形態に印加された帯電スキーム２（表２）に
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関するＮＯ及びＮＯ２センサの反応を示す。正バイアスが示されている場合、Ｌａ２Ｃｕ
Ｏ４検出電極を取り囲む電界電極（導電層１１）、及び、基板の反対側の、Ｐｔ検出電極
と位置合わせされた電界電極（導電層２２）に高電位を印加した。同時に、Ｐｔ検出電極
を取り囲む電界電極（導電層１５）及び、基板の反対側の、Ｌａ２ＣｕＯ４電極と位置合
わせされた電界電極（導電層１９）に低電位を印加した。負（－）バイアスが示されてい
る場合、電界電極に印加した高電位と低電位とが逆であった。
【００８１】
　図３Ｆ及び図３Ｇは、図２Ａ～図２Ｃに示された実施形態に印加されたバイアススキー
ム３に関するＮＯ及びＮＯ２感度の結果を示す。この場合、Ｌａ２ＣｕＯ４検出電極を取
り囲む電界電極（導電層１１）に負バイアスを印加し、基板の反対側の対応する電界電極
（導電層１９）に正バイアスを印加した。Ｐｔ検出電極に位置合わせされた他の２つの電
界電極（導電層１５及び導電層２２）は、バイアスを印加しない状態（フローティング）
に維持した。
【００８２】
　図３Ｈは、図２Ａ～図２Ｃに示された実施形態に印加されたバイアススキーム４に関す
るＮＯ及びＮＯ２感度の結果を示す。この場合、Ｐｔ検出電極を取り囲む電界電極（導電
層１５）に正（又は負（－））バイアスを印加し、基板の反対側の対応する電界電極（導
電層２２）に負（又は正）バイアスを印加した。Ｌａ２ＣｕＯ４検出電極と位置合わせさ
れた他の２つの電界電極（導電層１５及び導電層２２）は、バイアスを印加しない状態（
フローティング）に維持した。
【００８３】
　表２に示された様々な帯電スキームの電界電極を、図２Ａ～図２Ｃに示した実施形態に
用いることにより、ガスセンサのための異なる検出動作が得られる（図３Ａ～図３Ｈ）。
図３Ａに示されているように、帯電スキーム１（表２）に関し、１ボルトの電界バイアス
を印加したとき、ＮＯに対するセンサ反応が変化した。さらに、周囲温度を変化させると
変化の大きさが異なった。しかし、図３Ｂと比較すると、電界電極がデバイスのＮＯ２反
応を大幅に増大させたことが明らかである。センサ反応を生じさせるメカニズムを選択的
に増大又は低減させることは、多数の電気化学デバイス、非電気化学デバイス、及びその
他の関連するプロセスにおいて非常に有用であり得る。図３Ｃ及び図３Ｄに示すように、
帯電スキーム１（表２）によりＮＯ感度及びＮＯ２感度が非常に大きくなった（ＮＯ感度
が２０倍まで増大、ＮＯ２感度が１０倍まで増大）。さらに、ＮＯ２に対する感度は負か
ら開始し、ゼロ感度に向い、次いで正の反応を達成する。同時に、ＮＯ反応は正方向にの
み増大する。従って、ＮＯ２を超えるＮＯの選択性が得られることが、可能である。
【００８４】
　図３Ｅに示されているように、帯電スキーム２を用いることにより、形成された電界が
ガスセンサの性能をさらに高めることが示される。この場合、正の電界バイアスは、バイ
アスの増大によりＮＯ２反応を増大し、ＮＯ感度をわずかに増大させたが、バイアスが増
大してもさらなる変化はなかった。一方、負電界バイアスにより、ＮＯ感度は維持された
がほぼゼロに低減した。実際、電界電極に－０．５Ｖのバイアスを加えた場合、ＮＯ感度
は非常に低かったがＮＯ２感度は実質的に増大した。
【００８５】
　図３Ｆ～図３Ｇに示されているように、帯電スキーム３（表２）を用いた場合、電界バ
イアスを変化させるとＮＯ感度及びＮＯ２感度の両方に類似の変化が生じた。これは、帯
電スキーム３が、全ＮＯXセンサ信号の増強を達成するために用いられ得ることを示す。
【００８６】
　図３Ｈは、さらに、形成された様々な電界の、デバイスの性能を様々な方法で向上させ
る能力を示す。この場合、この結果は、このバイアススキームがＮＯ選択性をもたらし得
ることを示す。なぜなら、ＮＯ感度は比較的不変の状態を維持するが、ＮＯ２感度はゼロ
になる傾向を有するからである。さらに、形成された電界のバイアススキームの各々に関
して異なる結果が得られたことは、他の電気化学デバイス、非電気化学デバイス及び他の
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関連するプロセスを改良するために類似の電界増強が用いられ得ることを示す。
【００８７】
　図４Ａは、図２Ａ～図２Ｃに示した形成された電界の実施形態に帯電スキーム３を用い
た場合の相対電界強度を示す電界等高線（等電位線）マップ２５である。この場合、電界
電極２６は正電荷を有し、電界電極２８は、正電荷と等しい大きさの負電荷を有する。電
界電極２７及び２９は、フローティングに維持されている。図４Ａにおける等電位線２５
の各々は、デバイス表面から遠ざかり、そして、デバイスを取り囲むガス環境全体を通る
異なる電界強度を示す。図示されてはいないが、等電位線が基板３０及びデバイスの他の
部分も通過して延在している（すなわち、電界がデバイスを貫通している）ことに留意さ
れたい。
【００８８】
　図４Ｂは、図４Ａに示した帯電スキームと同一の帯電スキームに関する電界ベクトルマ
ップ３１である。図中の矢印の各々は、空間における電界の方向を示す。電界は正電荷領
域から負電荷領域に移動する。図４Ｂを観察し、また図２Ｂを参照すると、この帯電スキ
ームに関して（理想的な場合）、電界電極２６及び２８を形成しているリングの中央付近
にて電界が均一であることが明確である。しかし、電界電極２７及び２９に関しては、リ
ングの中央付近にて電界は不均一である。図４Ａ及び図４Ｂにおける電界の等電位線マッ
プ及び電界ベクトルマップは、幾つかのパラメータ（例えば、電界電極における電圧、及
び／又は、用いられる帯電スキーム）の値に依存して変化するであろう。図示されていな
いが、電界ベクトルが基板３０及びデバイスの他の部分も通過して延在している（すなわ
ち、電界がデバイスを貫通している）ことに留意されたい。また、上記の理想的な場合に
おいては電界電極の縁付近のフリンジング効果を考慮しなかった点に留意されたい。
【００８９】
　図４Ｃは、図２Ａ～図２Ｃに示した形成された電界の実施形態の帯電スキーム１に関す
る電界ベクトルマップ３２を示す。この場合、電界電極３３及び３４は正電荷を有し、電
界電極３５及び３６は負電荷を有する。図４Ｃを観察し、且つ図２Ｃを参照すると、この
帯電スキームに関して（理想的な場合）、電界電極３３，３４，３５及び３６を形成して
いるリングの中央付近にて電界が均一であることが明確である。さらに、リングの中央を
通る電界ベクトルの方向は、左側のリングの対（３３及び３５）における方向が、右側の
リングの対（３４及び３６）における方向と同一である。また、この方向は、２対のリン
グの間におけるベクトルの方向（すなわち、デバイスの真中を通る、表面に対して垂直な
方向）とも同一である。また、このスキームにおいて電界分布がデバイス及び周囲のガス
環境に対して対称であることに留意されたい（理想的な場合で、近隣の物体からの干渉が
ないものと想定する）。この電界ベクトルマップは、電界電極における電圧の値に依存し
て（また、帯電スキームが変化するのであれば）変化する。図示されていないが、電界ベ
クトルが基板３７及びデバイスの他の部分も通過して延在している（すなわち、電界がデ
バイスを貫通している）ことに留意されたい。
【００９０】
　図４Ｄは、図２Ａ～図２Ｃに示した形成された電界の実施形態の帯電スキーム２に関す
る電界ベクトルマップ３８を示す。この場合、電界電極３９及び４２は正電荷を有し、電
界電極４０及び４１は負電荷を有する。図４Ｄを観察し、且つ図２Ｃを参照すると、この
帯電スキームに関して（理想的な場合）、電界電極３９，４０，４１及び４２を形成して
いるリングの中央付近にて電界が均一であることが明確である。さらに、リングの中央を
通る電界ベクトルの方向は、左側のリングの対（３９及び４１）における方向が、右側の
リングの対（４０及び４２）における方向と同一ではなく、これらの２つの方向は互いに
反対である（且つ、表面に対して垂直である）。また、このスキームにおいて、電界分布
がデバイス及び周囲のガス環境に対して対称であることに留意されたい（理想的な場合で
、近隣の物体からの干渉がないものと想定する）。この後者（図４Ｄ）の場合、図４Ｃに
示した状況に非常に似ているが、２対のリング間（すなわち、装置の真中）の電界は、表
面に対してもはや垂直でなく、むしろ、この状況において電界は表面に対して平行である
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。この電界ベクトルマップは、電界電極における電圧の値に依存して（また、帯電スキー
ムが変化する場合には）変化する。図示されていないが、電界ベクトルが基板４３及びデ
バイスの他の部分も通過して延在している（すなわち、電界がデバイスを貫通している）
ことに留意されたい。また、帯電スキーム２によるベクトルマップ（図４Ｄ）と帯電スキ
ーム１によるベクトルマップ（図４Ｃ）との違いの他にも、これらの２つの場合に関する
等電位線マップにより示される電界強度も変化した（図示せず）ことにも留意されたい。
【００９１】
　図４Ａ～図４Ｄは簡単な２次元モデルであり、これらは、主に、様々な帯電スキーム（
及び実施形態）を用いてデバイス又は一般的な触媒プロセスにて電界増強を（能動的に）
微調整することを可能する構想を示すためのものである。電界分布などは実際のデバイス
又はプロセスとは異なり得る。なぜなら、検出電極及び他の部品も電界に影響を与え、電
界を、図示された単純な場合とは異なるものにするからである。デバイス、触媒、ガス、
吸着物質などとの静電的及び化学的相互作用は、これらの電界の等電位線マップ及びベク
トルマップに依存する。従って、これらの相互作用は、所与の用途のために、デバイス又
は一般的な触媒プロセスに従って（能動的に）微調整されることができる。
【００９２】
　図５Ａは、空気－参照電極５１を用いたセンサの実施形態を表す。この実施形態は、測
定されたガス組成物の変化により示されるように、電界電極の使用中に触媒反応が変化し
ていることを示すために用いられた。絶縁層４５及び４８、導電層４６及び４９、並びに
、キャップ層４７及び５０が、４つの電界電極を形成している。検出電極４４及び空気－
参照電極５１が基板（電解質又は他の材料）５２に取り付けられている。
【００９３】
　図５Ｂは、電界電極を有する空気－参照試料の実施形態の上面を示し、キャップ層４７
が示されている。金属リード又は他のメタライズ部（図示せず）が検出電極又は空気－参
照電極に様々な方法で取り付けられることができる。センサ用途では、これらのリードは
、電極における（ＥＭＦ）に関する情報を測定デバイスに伝送するために用いられること
ができる。多数の検出電極及び電界電極をこのようなデバイスに組み込んで、デバイスを
ガスセンサアレイにすることも可能である。
【００９４】
　図５Ｃは、電界電極を有する空気－参照試料の実施形態の底面を示す。空気－参照電極
５１が基板５２に取り付けられ、この面上の電界電極により囲まれる。この底面から見る
とキャップ層５０が見える。
【００９５】
　このセンサデバイスは、電解質の一方の面に、第１の矩形のリング状の電界電極を含む
。このリングの中央にＰｔ空気－参照電極を堆積させた。電解質の反対側にＬａ２ＣｕＯ

４を取り付けた。この電極の上部は、第２のプレート状の電界電極であった。Ｌａ２Ｃｕ
Ｏ４電極及び第２の電界電極を活性ガス流に暴露させ、一方、Ｐｔ空気－参照電極及び第
１の電界電極は一定の酸素分圧（すなわち空気）下に維持した。
【００９６】
　このセンサを、正方向（Ｌａ２ＣｕＯ４側が高電位）及び負方向（Ｐｔ側が高電位）に
おける０Ｖ（ボルト）、２Ｖ、５Ｖ及び８Ｖの電界電極バイアス下で、３％酸素中の複数
のＮＯＸ濃度に関して評価した。これらのテストを、４５０℃、５００℃及び５５０℃の
温度で実行し、各状態に関して２回繰り返した。電界の影響下にあるセンサを、バイアス
がかけられていないデバイスと、各温度において比較した。センサ信号は、５５０℃及び
５００℃においては非常に低く、その結果、印加された電界（図示せず）による感度の変
化は、５００℃でのＮＯに対する－８ボルトの設定点以外、ほとんど又は全くなかった。
しかし、図６Ａ及び図６Ｂに見られるように、全ての温度において、電界バイアスの変化
は、質量分析法により検出されるように、Ｌａ２ＣｕＯ４検出電極から出るガス組成物の
変化を生じさせた。これらのプロットは、それぞれのガスのステップの６５０ｐｐｍのＮ
Ｏ又はＮＯ２供給組成物からの測定されたＮＯＸ組成物を用いて作成された。これらのプ
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ロットは電界バイアス電圧に関連している。なぜなら、モデル化された電界強度が事実を
正確に示すことを保証することは、手製の試料の場合には困難であるからである。図４の
両方のプロットから明らかであるように、ＮＯガスのステップ及びＮＯ２ガスのステップ
の両方に関してＮＯＸレベルに大きな変化があった。さらに、ＮＯ２ガスのステップの場
合、温度が上昇すると、測定されたＮＯ２曲線にショルダ／ピークが（約－５Ｖの電界バ
イアスにて）生じる。
【００９７】
　４５０℃では、電界がデバイス上に生成されたときに、ＮＯ感度及びＮＯ２感度の両方
に大きな変化があった。図６Ｃ及び図６Ｄに、ガスのステップに対する感度（ｍＶ／ｄｅ
ｃａｄｅ ｐｐｍ ＮＯＸ）、及び、６５０ｐｐｍのＮＯ又はＮＯ２供給組成中に測定され
た濃度が示されている。ＮＯガスのステップの場合、領域Ｉから領域ＩＩにおいて、（＋
）電界バイアスの低減に並行して、感度は大きく変化せずにＮＯ及びＮＯ２濃度が増大し
た。領域ＩＩにおいて、（＋）電界バイアスから（－）電界バイアスへの移行により、測
定されるＮＯが急激に減少し、ＮＯ２は、より緩やかに減少した。種の濃度変化における
この違いが、領域ＩＩから領域ＩＩＩへの移行において感度を低下させたと考えられる。
現段階の（－）電界バイアスをさらに低減すると、ＮＯは本質的に変化せずにＮＯ２レベ
ルが連続的に減少した。これに伴いデバイスのＮＯ感度が著しく増大した。最後に、領域
ＩＩＩから領域ＩＶへの移行において、さらなる（－）電界バイアスに反応してＮＯ濃度
及びＮＯ２濃度が減少すると、感度が比較的大幅に低下した。
【００９８】
　ここで、４５０℃でのＮＯ２ガスのステップに関する図５における４つの変曲領域を考
察すると、より複雑な変化が検出機構に生じたことがわかる。領域Ｉから領域ＩＩに移行
するときにＮＯ２濃度が急激に増大し、それと共にＮＯ濃度は、より緩やかに減少した。
これにより、ＮＯ２感度が、急激に、より正の、より小さい値になった。領域ＩＩの中間
にて、ＮＯ濃度とＮＯ２濃度との交差が生じ、それと共にＮＯ２感度が降下した。ＮＯ２

感度は、領域ＩＩのより終盤（－）にてわずかに増大した後、領域ＩＩＩが開始するとき
に急激に低下した。この移行の間に、ＮＯ２の量が急激に減少し、ＮＯの量がより緩やか
に増大したため、ＮＯ濃度とＮＯ２濃度との第２の交差も生じた。領域ＩＩＩが領域ＩＶ
に近づいたとき、ＮＯ２が減少し続ける間にＮＯ濃度測定値が変曲し始めて減少した。そ
の結果、領域ＩＶにてＮＯ２感度がわずかに増大した。
【００９９】
　図６Ａ～図６Ｄに示されているように、図５Ａ～図５Ｃに示した実施形態から得られた
結果は、電界電極を用いることにより、電気化学デバイス、非電気化学デバイス、又はそ
の他の関連する（触媒反応）プロセスにおいて用いられ得る材料の触媒特性を変化させる
ことができることを示している。さらに、これらの結果は、様々なガス種に対する感度を
大幅に変化させることによりガスセンサの性能を向上させることができる。
【０１００】
　図７Ａに示されている試料を、図７Ｂ～図７Ｅに示されている電界アシスト脱離測定に
用いた。これらの測定は、間接的に印加された電界が、Ｌａ２ＣｕＯ４の表面上のＮＯＸ

の作用に、電界強度が比較的小さくても影響し得ることを示す。図７Ａに示されているよ
うに電界電極を有する試料に昇温脱離法（ＴＰＤ）実験を行った。この試料は、絶縁層５
４及び５５（Ａｌ２Ｏ３）と導電層５６及び５７（Ａｕ）とが両端に取り付けられた多孔
質Ｌａ２ＣｕＯ４バー片５３を含んでいた。図示されていないが、Ｌａ２ＣｕＯ４の高表
面積粉体試料に関しても効果が確認された。何組かの実験中、試料に、導電層５６及び５
７にて様々な印加電圧でバイアスした。
【０１０１】
　ＴＰＤは、初期量のガスを比較的低温（例えば３００℃）で吸着し、次いで室温に冷却
する実験技術である。次いで、実験対象のガスを遮断し、不活性ガス、例えばヘリウムを
反応器に流入させる。次いで、温度を、脱離種の発生を質量分析計で監視しながら高い線
速度（例えば３０°Ｃ／分）で上昇させる。
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【０１０２】
　電界電圧設定点が上昇すると、ＮＯの脱離ピーク（図７Ｂ）がより高温に移動したが、
類似の初期ピーク形状は、強度は異なったが維持された。ピークの温度の上方シフトに加
え、高温でのＮＯの長期間の脱離が、より明確なピークとして示された。このシフトと共
に、実質的なＮＯ２脱着ピークがＮＯ脱離と同一温度で生じた（図７Ｃ）。ピーク強度及
び面積の変化は、吸着／脱離エネルギー及び化学吸着機構が電界により変化しやすいこと
を示す。試料から脱離されたガスの量を表３に記載する。
【０１０３】
【表３】

【０１０４】
　同一の実験を、ＮＯ２吸着に関して行った（図７Ｄ及び７Ｅ）。これらの結果において
、脱離エネルギーにおけるシフトは顕著ではなかったが、様々なピークの強度における明
確な変化が、化学吸着機構に変化が生じ得ることを示している。脱離の総量を表４に示す
。
【０１０５】

【表４】

【０１０６】
　本発明に従うセンサの実施形態は、電位差測定、インピーダンス測定、及び／又は、電
流測定を利用することができる。本発明のセンサは、電極の全てを同一ガス環境に配置す
ることができ、且つ、空気－参照電極又は他のいずれかのタイプの参照電極を用いること
ができる。
【０１０７】
　或いは、様々な実施形態において、電界電極に印加される電圧は、ポテンショスタット
、又は、電界電極における電荷を所望の値と等しい値に維持する他の装置により供給され
得る。こうして、ガス環境（又は何らかの現象）が電荷を変化させた場合、ポテンショス
タット又は他の装置が、電荷が所望の値に戻ることを保証するように反対の作用をするこ
とができる。電荷は、測定された経時的電流変化から算出され得る。なぜなら、少なくと
も理想的な場合、電界電極への電圧印加の結果、デバイスを流れる電子電流がないからで
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ある。回路にて測定されるこの電流は、絶縁層（理想的な場合の完全な絶縁体に限る）に
おける蓄積電荷の変化の結果として生じる。
【０１０８】
　図８Ａ～図８Ｈは、電界増強が用いられ得る他の様々な構造の幾つかを示す。図８Ａは
、基板５８（電解質又は他の材料）の上面図であり、検出電極５９，６０及び６１の各々
が、検出電極の周囲にリング状物（破線で示す）を形成している幾つかの電界電極６２，
６３及び６４により取り囲まれている。図８Ａ～図８Ｈにおいて、電界電極は一体物とし
て示されており、電界電極は、図２Ａ～図２Ｃの実施形態に示したように少なくとも絶縁
層及び導電層から成り、またキャップ層も含み得る。図８Ｂは図８Ａの断面図であり、検
出電極５９，６０，６１及び電界電極６２，６３，６４が１つの面上に表示され、ヒータ
構造体６５，６６，６７（蛇紋状又は他のパターン）が第２の面上に表示されている。図
８Ｃは図８Ａの断面図であるが、図８Ｃにおいては、電界電極６２，６３，６４及びヒー
タ構造体６５，６６，６７が基板５８内に埋め込まれている。さらに、新しい層６８（電
解質又は他の材料）が基板５８と検出電極５９，６０，６１との間に存在する。
【０１０９】
　図８Ｄ及び図８Ｅは、図８Ａの断面図であり、ヒーター構造物６５，６６，６７が基板
内に埋め込まれ、第２の層６８が基板５８と検出電極５９，６０，６１との間にある。こ
れらの図において、電界電極７０，７１，７２は、図８Ａに見られるような破線で示され
る装置ではなく、プレート状の形状を有する。さらに、図８Ｄは、検出電極５９，６０，
６１の各々の上にキャビティを形成する構造物６９を示し、電界電極７０，７１，７２が
、この構造物の内側に取り付けられている。図８Ｅは、類似のキャビティ形成構造物６９
を示すが、電界電極７０，７１，７２がこの構造物の上面にある。
【０１１０】
　図８Ｆ～図８Ｈは、電界増強を利用するデバイスの幾つかのさらなる構造を示す。図８
Ｆは、少なくとも２つの検出電極７６，７７，７８，７９を各々が含む２つの矩形の層８
０及び８１（電解質又は他の材料）を基板７３（電解質又は他の材料）上に有する実施形
態の上面図である。層８０及び８１は、検出電極７６，７７，７８，７９を基板７３から
分離させるように機能する。構造物７４及び７５がこれらの矩形の層の各々の周囲を取り
囲み、且つ、幾つかの電界電極を破線で示している。図８Ｇは図８Ｆの断面図であり、矩
形の層８０及び８１と、これらの層に対応する検出電極７６，７７，７８，７９とを示す
。電界電極７４，７５、及び、底面上の加熱構造体８２，８３も示されている。図８Ｈは
、別の可能な実施形態を示し、この実施形態においては、検出電極（図８Ｆの７６及び７
７）を有する矩形層の一方（図８Ｆにおける８０）が、基板７３と接触するガス検知材料
８４（例えば、ガス暴露時に電気抵抗が変化）に替えられている。この材料に、電気接触
部８５及び８６が２つの位置にて接触されている。この実施形態の残りの部分は図８Ｇと
同一である。
【０１１１】
　燃料電池（例えばＳＯＦＣ）において、酸素がカソード上で解離し、燃料がアノードに
て解離し反応する。本文中に論じたように、電界の存在が表面上の吸着錯体を安定化／不
安定させることができる。これにより、燃料電池の性能を向上させる（例えば、出力密度
を増大させる）動力学的特性又は反応機構が変化し得る。さらに、先に論じたように、燃
料電池の表面（特には燃料側）への毒の蓄積の除去又は防止が、電界電極を用いる本発明
の実施形態に従って達成されることができる。ＳＯＦＣに電界電極を用いることにより動
作温度を低くすることができ、また、より安価な材料を燃料電池に用いることが可能にな
る。さらに、これらの電極は、負荷条件が変化するときにデバイスの性能が向上又は維持
されるようにデバイスを修正するために用いられ得る。
【０１１２】
　図９Ａは、電界が増強された電気化学セル（例えば燃料電池）の実施形態を示す。この
実施形態において、基板９４（電解質であり得る）が、取り付けられたアノード（８８又
は９５）及びカソード（９５又は８８）を有する。別の実施形態においては、他の材料が
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支持体又は他の支持材料（例えば、アノード支持体）として機能し、その支持体上に、電
解質、及び、他の対応する層が設けられる。デバイスがアノードを支持する形態の様々な
装置を用いることができ、電解質は、支持体に取り付けられた非常に薄い層である。そし
て、カソードを電解質の上に堆積させてセルを完成することができる。電界電極は、絶縁
層８８及び９１、導電層８９及び９２及びキャップ層９０及び９３から構成されている。
金属リード、又は他の相互接続部（図示せず）が、多くの様々な方法で電極に取り付けら
れ得る。また、この装置を、複数のセルから成るスタックに形成することも可能である。
【０１１３】
　図９Ｂは、電気化学セル（例えば燃料電池）の実施形態の１つの面である。この図にお
いてキャップ層９１及び９３が見られる。電極８７は、アノードあっても、又はカソード
であってもよく、基板９５に取り付けられている。図９Ｃは、燃料電池の実施形態の別の
面である。この図において、電極９５のみが見える。電極は基板９４に取り付けられてお
り、アノードあっても、又はカソードであってもよい。
【０１１４】
　図１０Ａ～図１０Ｃは、電界が増強された異なる電気化学デバイス（例えば燃料電池）
の実施形態を平面図で示す。多数のセルから成り得るスタック構造が示されている。図１
０Ａにおいて、導電層９７，１０２，１０９、及び、絶縁層９６，９８，１０１，１０３
，１０８，１１０から成る幾つかの電界電極が存在する。この構造において、絶縁層とキ
ャップ層との区別は重要ではない。これらの層は、様々な電極１００，１０４，１０５，
１０７（アノード及びカソード）が取り付けられた基板９９及び１１１上に堆積されてい
る。必須ではないが、電界電極が、様々な電気化学セル間でガスを分離させるためのシー
ルとして機能するさらなる利点を有する場合もある。図１０Ｂは、基板９９、電極１００
（アノード又はカソード）及び電界電極の絶縁層９８を有する、図１０Ａに示した実施形
態の上面を示す。図１０Ｃは、基板１１１、電極１０６（アノード又はカソード）、及び
、電界電極の絶縁層１１０を有する、図１０Ａに示した実施形態の底面を示す。
【０１１５】
　ＮＥＭＣＡは、触媒反応速度を著しく増大することができる。ＮＥＭＣＡの場合、セル
電極に印加された電位又は（電子）流により生成される電界は、電位の増大（及び、従っ
て、電界強度の増大）がデバイスの永久的な損傷を生じることがあるという事実により限
定される。しかし、電界電極を用いることにより、ＮＥＭＣＡ電界を増強することができ
る。さらに、電界電極は、デバイスのどの位置にも配置されることが可能であるため、吸
着及び反応に関してＮＥＭＣＡよりも制御を高めることができる。
【０１１６】
　本文中に論じたように、触媒反応は電界を用いることにより変えられ得る。電界電極は
触媒担体に組み込まれることができ、それにより、反応経路を所望のように変えることが
可能である。改良される点は、変換収率の増大、及び／又は、反応のための温度条件がよ
り低いことを含む。これにより、コストをより低下させ、また、触媒反応に関する収益性
を増大させることができる。
【０１１７】
　図１１Ａは、触媒反応プロセスに用いられる触媒床の断面図である。金属コア１１２が
ハニカム１１４の中央を通って埋め込まれている。外部電極１１３がハニカム１１４の周
囲に取り付けられている。ハニカム１１４は触媒粒子１１５を保持するためのものであり
、関連した別の形状であってもよい。この実施形態は、多角形円筒状物であり、電圧が金
属コア１１２と外部電極１１３との間に加えられ、それにより、電界を、ハニカム１１４
構造体の全体に分散された触媒粒子の周囲に生成する。反応ガスがハニカム１１４構造体
を通って流れ、そこで反応ガスは触媒粒子と反応することができる。ハニカム１１４構造
体を電解質材料からつくることができることに留意されたい。この場合、金属コア１１２
とハニカム１１４との間に絶縁層が配置される。絶縁層は、外部電極１１３とハニカム１
１４構造体との間にも配置される。また、電解質ハニカム７９構造体を有するこのような
実施形態は、電界増強モードで動作されることができる。
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【０１１８】
　図１１Ｂは、多角形円筒状物の上面図であり、金属コア７７及び外部電極７８が示され
ている。ハニカム７９構造も示されている。図１１Ｃは、図１１Ａ及び図１１Ｂにみられ
るハニカム構造の全体に分散され得る触媒粒子８０の塊を示す。
【０１１９】
　示された全ての実施形態、及び、電界電極を用いる任意の他の実施形態において、電気
化学セルが含まれる場合、本文中の他の部分に論じたように、ＮＥＭＣＡ効果（直接バイ
アス）と電界の増強（電界電極によりもたらされる）とを組み合わせることにより触媒作
用を促進させることができる。また、複数の電界電極がこのような構造又は関連する実施
形態に用いられ得る。
【０１２０】
　本文にて参照され又は引用された全ての特許、特許出願、仮出願、及び公開公報の、図
及び表を含む全てを、それらが本明細書の明確な教示と矛盾しない限りにおいて援用し、
本文の記載の一部とする。
【０１２１】
　本文中に記載された例及び実施形態が、例示を目的としたものに過ぎず、これらの実施
形態を考慮した上で、様々な修正又は変更が当業者に提示され、また本出願の精神及び範
囲内に含まれるべきであることが理解されよう。

【図１Ａ】

【図１Ｂ】

【図１Ｃ】

【図２Ａ】
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【図２Ｂ】

【図２Ｃ】

【図３Ａ】

【図３Ｂ】 【図３Ｃ】
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【図３Ｄ】 【図３Ｅ】

【図３Ｆ】 【図３Ｇ】
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【図３Ｈ】 【図４Ａ】

【図４Ｂ】 【図４Ｃ】
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【図４Ｄ】 【図５Ａ】

【図５Ｂ】

【図５Ｃ】

【図６Ａ】

【図６Ｂ】
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【図６Ｃ】 【図６Ｄ】

【図７Ａ】

【図７Ｂ】 【図７Ｃ】
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【図７Ｄ】 【図７Ｅ】

【図８Ａ】

【図８Ｂ】

【図８Ｃ】

【図８Ｄ】

【図８Ｅ】

【図８Ｆ】

【図８Ｇ】
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【図８Ｈ】

【図９Ａ】

【図９Ｂ】

【図９Ｃ】

【図１０Ａ】

【図１０Ｂ】

【図１０Ｃ】
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【図１１Ａ】 【図１１Ｂ】

【図１１Ｃ】
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