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(57) Abstract

The invention relates to a high-temperature fuel cell (2) in which
two electrodes (8, 12) are arranged between composite conducting
structures (4, 16; 22, 20, 24) which remove the current produced in
the high temperature fuel cell (2) and supply the electrodes (8, 12)
with an operating means. At least one composite conducting structure
(4, 16; 22, 20, 24) consists at least partially of an alloy based on Fe
with a Cr content of between 17 and 30 % by weight which has an
average coefficient of thermal expansion in the temperature range of
room temperature to 900 °C. Said coefficient of thermal expansion is
adapted to the coefficient of thermal expansion of the electrolyte (10) and
is 13 to 14x10-6/K, thereby reducing material costs for the composite
conducting structures (4, 16; 22, 20, 24) by a factor of 10 to 20 in
comparison with prior art composite conducting structures.

(57) Zusammenfassung

Bei der vorliegenden Hochtemperatur-Brennstoffzelle (2), bei
der zwei Elektroden (8, 12) zwischen Verbundleiterplatten (4, 16;
22, 20, 24) zum Abfihren des in der Hochtemperatur-Brennstoffzelle
(2) erzeugten Stromes und zum Versorgen der Elektroden (8, 12)
mit einem Betriebsmittel angeordnet sind, besteht wenigstens eine
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Verbundleiterplatte (4, 16; 22, 20, 24) wenigstens zum Teil aus einer Legierung auf Fe-Basis mit einem Cr-Gehalt zwischen 17 und
30 Gew.-%, die im Temperaturbereich von Raumtemperatur bis 900 °C einen mittleren thermischen Ausdehnungskoeffizienten aufweist,
der dem des Elektrolyten (10) angepaBt ist und 13 bis 14x106/K betrdgt. Durch diese MaBnahme reduzieren sich die Werkstoffkosten fiir die
Verbundleiterplatte (4, 16; 22, 20, 24) um den Faktor 10 bis 20 gegenitber den aus dem Stand der Technik bekannten Verbundleiterplatten.
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Beschreibung

HOCHTEMPERATUR-BRENNSTOFFZELLE UND-STAPEL MIT METALLISCHEN VERBUNDLEITERPLATTEN
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Die Erfindung bezieht sich auf eine Hochtemperatur-Brenn-

stoffzelle und einen Hochtemperatur-Brennstoffzellenstapel.

Bei einem Hochtemperatur-Brennstoffzellenstapel aus Hochtem-
peratur-Brennstoffzellen, in der Fachliteratur wird ein
Brennstoffzellenstapel auch ,Stack" genannt, liegen unter ei-
ner oberen Verbundleiterplatte, welche den Hochtemperatur-
Brennstoffzellenstapel abdeckt, der Reihenfolge nach eine
Kontaktschicht, ein Elektrolyt-Elektroden-Element, eine wei-
tere Verbundleiterplatte usw. aufeinander. Das Elektrolyt-
Elektroden-Element umfaf3t dabei zwei Elektroden und einen
zwischen den beiden Elektroden angeordneten Elektrolyten. Die
Verbundleiterplatten innerhalb des Hochtemperatur-Brennstoff-
zellenstapels sind dabei als bipolare Platten ausgefihrt.
Diese sind im Gegensatz zu einer am Rande des Hochtemperatur-
Brennstoffzellenstapels angeordneten Verbundleiterplatte auf
beiden Seiten mit Kandlen fur die Versorgung der Elektrelyt-
Elektroden-Elemente mit jeweils einem Betriebsmittel verse-

hen.

Dabei bilder jeweils ein zwischen zwei benachbarten Verbund-
leiterplatten liegendes Elektrolyt-Elektroden-Element, ein-
schliefdlich der beidseitig am Elektrolyt-Elektroden-Element
unmittelbar anliegenden Kontaktschicht und der an der Kon-
taktschicht anliegenden Seiten jeder der beiden Verbundlei-

terplatten, zusammen eine Hochtemperatur-Brennstoffzelle.

Diese und weitere Typen vcn Brennstoffzellen sind beispiels-
weise aus dem ,Fuel Cell Handbook"“ von A. J. Appelby und F.
R. Foulkes, 1989, Seiten 442 bis 454, oder aus dem Aufsatz



10

15

20

25

30

WO 97/30485 PCT/DE97/00183

2

~Brennstoffzellen als Energiewandler", Energiewirtschaftliche
Tagesfragen, Juni 1993, Heft 6, Seiten 382 bis 390, bekannt.
In der Regel setzt sich ein Hochtemperatur-Brennstoffzellen-
stapel aus einer Vielzahl von Hochtemperatur-Brennstoffzelien
zusammen. Dementsprechend missen eine Vielzahl von Elektro-
lyt-Elektroden-Elementen mit Verbundleiterplatten gasdicht,
d.h. mit anderen Worten stoffschlissig, verbunden werden. Die
Verbundleiterplatten innerhalb des Hochtemperatur-Brennstoff-
zellenstapels, d.h. die bipolaren Platten haben somit die
Aufgabe die Elektrolyt-Elektroden-Elemente miteinander elek-
trisch in Serie zu schalten und die Elektroden der Elektro-
lyt-Elektroden-Elemente mit Betriebsmitteln zu versorgen. Die
Verbundleiterplatten zum AbschliefRen des Hochtemperatur-
Brennstoffzellenstapels unterscheiden sich von den bipolaren
Platten dadurch, daf diese Verbundleiterplatten nur auf einer
Seite mit Kandlen fir die Versorgung der Elektrolyt-Elektro-
den-Elemente mit Betriebsmitteln versehen sind und dafd der in
den Hochtemperatur-Brennstoffzellen erzeugte Strom Uber diese
Verbundleiterplatten aus dem Hochtemperatur-Brennstoffzellen-
stapel abgefihrt und nicht einer weiteren Hochtemperatur-

Brennstoffzelle zugeflihrt wird.

Hochtemperatur-Brennstoffzellen mit einem ahnlichen Aufbau
sind auferdem aus den deutschen Offenlegungsschriften

44 06 276, 41 32 584, 39 35 722, 39 22 673, aus dem Deutschen
Patent 44 00 540 und aus der europiischen Patentanmeldung

05 78 855 bekannt.

Um mechanische Spannungen in dem Hochtemperatur-Brennstoff-
zellenstapel, insbesondere bei zwangsldufig auftretenden
Thermozyklen zu vermeiden, sind Materialien fur die Verbund-
leiterplatten entwickelt worden, deren mittlerer thermischer
Ausdehnungskoeffizient angen&hert mit dem der Elektrolytfoli-

en Ubereinstimmt. Entwickelt wurden keramische Materialien ir
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System LaCrO3 und metallische Werkstoffe auf Cr-Basis. Beide
Werkstoffe sind in der Anschaffung kostenintensiv. Aufgrund
des hohen Volumenanteils der Verbundleiterplatten in einem
Hochtemperatur-Brennstoffzellenstapel, dominieren die Kosten
fir die Verbundleiterplatten bei den Gesamtkosten flr den

Hochtemperatur-Brennstoffzellenstapel.

Der Erfindung liegt somit die Aufgabe zugrunde, eine Hochtem-
peratur-Brennstoffzelle anzugeben, bei der die Werkstoffko-
sten flr die Verbundleiterplatte gegeniiber denen aus dem

Stand der Technik bekannten deutlich reduziert sind. AufRerdem
soll ein sich aus solchen Hochtemperatur-Brennstoffzellen zZu-
sammensetzender Hochtemperatur-Brennstoffzellenstapel angege-

ben werden.

Die erstgenannte Aufgabe wird gemify der Erfindung gelést
durch eine Hochtemperatur-Brennstoffzelle, bei der zwei Elek-
troden zwischen Verbundleiterplatten zum Abfilhren des in der
Hochtemperatur-Brennstoffzelle eérzeugten Stromes und zum Ver-
sorgen der Elektroden mit einem Betriebsmittel angeordnet

sind, wobei wenigstens eine Verbundleiterplatte wenigstens
zum Teil aus einer Legierung auf Fe-Basis mit einem Cr-Gehalt
zwischen 17 und 30Gew% besteht, die im Temperaturbereich von
Raumtemperatur bis 900°C einen mittleren thermischen Ausdeh-
nungskoeffizienten aufweist, der dem des Elektrolyten ange-

pafit ist und 13 bis 14x10°%/K betragt.

Die zweitgenannte Aufgabe wird gemiR der Erfindung geldst
durch einen Hochtemperatur~Brennstoffzellenstapel, der sich
aus einer Anzahl dieser Hochtemperatur-Brennstoffzellen Zu-

sammensetzt.
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4
Durch die Verwendung dieser Legierung als Werkstoff fir die
Verbundleiterplatte reduzieren sich die Werkstoffkosten fir
die Verbundleiterplatte um den Faktor 10 bis 20 gegenlUber den
in dem Stand der Technik verwendeten Werkstoffen flr die Her-
stellung von Verbundleiterplatten fir die Hochtemperatur-

Brennstoffzelle.

Vorzugsweise ist eine der beiden Elektroden wenigstens 100um

und die andere angendhert 30pum dick. Mit der unterschiedli-
chen Wahl der Dicken flur die beiden Elektroden wird die Sta-

bilitat des Elektrolyt-Elektroden-Elements erhd&ht.

Insbesondere besteht die als Kathode vorgesehene Elektrode

aus LaSrMnOs.

In einer weiteren Ausgestaltung besteht die als Anode vorge-

sehene Elektrode aus Ni/ZrO,-Cermet.

Vorzugsweise enthalt ein zwischen den beiden Elektroden ange-
ordneter Elektrolyt stabilisiertes ZrO; und weist eine Dicke
zwischen 5 und 30um auf. Das Elektrolyt-Elektroden-Element,
das die beiden Elektroden und den Elektrolyten umfafit, wird
somit durch eine der beiden Elektroden aufgrund ihrer Dicke
gestutzt. Diese Elektrolyt-Elektroden-Elemente bieten tech-
nische Vorteile. Wegen der geringen Elektrolytdichte, die
einen niedrigen Elektrolytwiderstand zur Folge hat, ist ins-
besondere eine Absenkung der Betriebstemperatur der Hochtem-
peratur-Brennstoffzelle auf 750°C ohne gravierende Leistungs-
verluste moglich. Auch kostenseitig ergeben sich Vorteile, da
der kostenintensive Anteil an Elektrolytmasse im Vergleich zu
den im Stand der Technik verwendeten dickeren Elektrolyten

abnimmt.
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Zur weiteren Erlauterung der Erfindung wird auf das Ausfih-

rungsbeispiel der Zeichnung verwiesen. Es zeigen:

FIG 1 einen Querschnitt durch eine Hochtemperatur-Brenn-

stoffzelle in schematischer Darstellung;

FIG 2 einen Querschnitt durch einen Hochtemperatur-Brenn-
stoffzellenstapel, der sich aus einer Vielzahl von
Hochtemperatur-Brennstoffzellen zusammensetzt, in

schematischer Darstellung.

GemaR FIG 1 umfafRt eine Hochtemperatur-Brennstoffzelle 2 eine
Verbundleiterplatte 4, eine Kontaktschicht 6, eine als Katho-
de vorgesehene Elektrode 8, einen Elektrolyten 10, eine als
Anode vorgesehene Elektrode 12, eine Kontaktschicht 14 und
eine weitere‘Verbundleiterplatte 16, die in der angegebenen
Reihenfolge aufeinandergestapelt sind. Die beiden Elektroden
8, 12 und der Elektrolyt 10 bilden das Elektrolyt-Elektroden-
Element 8, 10, 12.

Die Verbundleiterplatten 4, 16 dienen hierbei als Deckplatten
fiur die zwischen ihnen angeordneten Bauelemente 6, 8, 10, 12,
14 . Uber die Verbundleiterplatten 4, 16 wird der in der Hoch-
temperatur-Brennstoffzelle 2 erzeugte Strom aus derselbigen
abgefiihrt. Auferdem versorgen die Verbundleiterplatten 4, 16
die Kathode 8 bzw. die Anode 12 jeweils mit einem Betriebs-

mittel.

Wenigstens eine der Verbundleiterplatten 4, 16 besteht wenig-
stens zum Teil, mit anderen Worten in einem Teilbereich, aus
einer Legierung auf Fe-Basis mit einem Cr-Gehalt zwischen 17
und 30Gew.%. Die Kontaktschichten 6, 14 verhindern unter an-
derem ein Abdampfen des Chroms Cr aus den Verbundleiterplat-

ten 4, 16.

Der mittlere thermische Ausdehnungskoeffizient der Verbund-

leiterplatten 4, 16 im Temperaturbereich von Raumtemperatur
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bis 900°C ist 13 bis 14x10-6/K. Damit liegt der mittlere
thermische Ausdehnungskoeffizient der Verbundleiterplatten 4,
16 hbéher als bei den aus dem Stand der Technik bekannten Ver-
bundleiterplatten. Demzufolge ist der Verbund aus den BRauele-
menten 6, 8, 10, 12, 14, der zwischen den Verbundleiterplat-
ten 4, 16 angeordnet ist in seiner Kombination bezliglich Zu-
sammensetzung und Dicke der verschiedenen Bauelemente 6, 8,
10, 12, 14 in seinem mittleren Ausdehnungskoeffizienten an
den mittleren Ausdehnungskoeffizienten der Verbundleiterplat-

ten 4, 16 angepaf3t.

Aus diesem Grund besteht die als Kathode vorgesehene Elektro-
de 8 aus LaSrMnO3 und die als Anode vorgesehene Elektrode 12

aus Ni/ZrO,-Cermet. Das Elektrolyt-Elektroden-Element 8, 10,

12 hat somit ebenfalls einen mittleren thermischen Ausdeh-

nungskoeffizienten von 13 bis 14x10-6/K.

Um mechanische Spannungen in der Hochtemperatur-Brennstoff-
zelle 2 zu vermeiden, ist auferdem die als Kathode vorgese-
hene Elektrode 8 in einer Dicke von wenigstens 100pum und die
als Anode vorgesehene Elektrode 12 in einer Dicke von angené&-
hert 30um ausgefihrt. Es ist ebenfalls mdglich, das Dicken-
verhdltnis zwischen Anode 12 und Kathode 8 umzukehren. In
dieser Ausfihrungsform besteht der zwischen den beiden Elek-
troden 8, 12 angeordnete Elektrolyt 10 aus stabilisiertem
Zx0O,. Der Elektrolyt 10 ist dabei in einer Dicke zwischen 5

und 30um ausgebildet.

Die FIG 2 zeigt in einem Querschnitt den schematischen Aufbau
eines Hochtemperatur-Brennstoffzellenstapels 18 aus Hochtem-

peratur-Brennstoffzellen 2, der in der dargestellten Ausfih-

rungsform drei Hochtemperatur-Brennstoffzellen 2 umfafRt, die

jeweils die gleiche Aufbauweise wie die in Figur 1 darge-

stellte Hochtemperatur-Brennstoffzelle 2 haben.

Der Brennstoffzellenstapel 18 ist nach oben mit einer Ver-

bundleiterplatte 22 und nach unten mit einer Verbundleiter-
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platte 24 abgeschlossen. Die Verbundleiterplatten 22, 24
Ubernehmen dabei die Funktion der in FIG 1 dargstellten Ver-
bundleiterplatten 4, 16.

Die Verbundleiterplatten 20, die innerhalb des Hochtempera-
tur-Brennstoffzellenstapels 18 angeordnet sind, d.h. die
nicht den Hochtemperatur-Brennstoffzellenstapel 18 in einer
Richtung abschlieflen wie die Deckplatten 22 und 24, sind als
bipolare Platten ausgefihrt. Der obere Teil der Verbundlei-
terplatte 20 ist der als Anode vorgesehenen Elektroden 12 und
der untere Teil der Verbundleiterplatte 20 der als Kathode
vorgesehenen Elektrode 8 zugeordnet. In diesem Fall gehdren
die als Kathode vorgesehene Elektrode 8 und die als Anode
vorgesehene Elektrode 12 jewells zu benachbarten Hochtempera-

tur-Brennstoffzellen 2.

Die Verbundleiterplatten 20, 22, 24 sind jeweils mit Kandlen
26 versehen, die fur die Versorgung der Hochtemperatur-Brenn-
stoffzellen 2 mit Betriebsmitteln vorgesehen sind. Bei den
Verbundleiterplatten 22, 24 sind jeweils nur eine Seite mit
den Kanalen 26 versehen, wdhrenddessen die Verbundleiterplat-

ten 20 auf beiden Seiten mit den Kanidlen 26 versehen sind.

Da sich der Hochtemperatur-Brennstoffzellenstapel 18 in der
Regel aus einer Vielzahl von Hochtemperatur-Brennstoffzellen
2 zusammensetzt, sind dementsprechend auch eine Vielzahl von
Verbundleiterplatten 20 innerhalb des Hochtemperatur-Brenn-
stoffzellenstapels 18 vorhanden. Werden gem&R dieser Ausfiih-
rungsform die Verbundleiterplatten 20 wenigstens in einem
Teilbereich aus einer Legierung auf Fe-Basis mit einem Cr-Ge-
halt zwischen 17 und 30Gew.% hergestellt, so reduzieren sick
die Kosten fir den gesamten Hochtemperatur-Brennstoffzellen-
stapel 18 gegenlber den aus dem Stand der Technik bekannten
Hochtemperatur-Brennstoffzellenstapeln wenigstens um den Fak-
tor 10.
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Patentanspriiche

1. Hochtemperatur-Brennstoffzelle (2), bei der zwei Elektro-
den (8, 12) zwischen Verbundleiterplatten (4, 16; 22, 20, 24)
zum Abfiihren des in der Hochtemperatur-Brennstoffzelle (2)
erzeugten Stromes und zum Versorgen der Elektroden (8, 12)
mit einem Betriebsmittel angeordnet sind, wobei wenigstens
eine Verbundleiterplatte (4, 16; 22, 20, 24) wenigstens zum
Teil aus einer Legierung auf Fe-Basis mit einem Cr-Gehalt
zwischen 17 und 30Gew% besteht, die im Temperaturbereich von
Raumtemperatur bis 900°C einen mittleren thermischen Ausdeh-
nungskoeffizienten aufweist, der dem des Elektrolyten (10)
angepafl3t ist und 13 bis 14x10°6/K betragt.

2. Hochtemperatur-Brennstoffzelle (2) nachAnspruch 1, bei der
eine der beiden Elektroden (8, 12) wenigstens 100um und die

andere angendhert 30pum dick ist.

3. Hochtemperatur-Brennstoffzelle (2) nach Anspruch 1 oder 2,
bei der die als Kathode vorgesehene Elektrode (8) aus
LaSrMnO; besteht.

4. Hochtemperatur-Brennstoffzelle (2) nach einem der vorher-
gehenden Anspriiche, bei der die als Anode vorgesehene Elek-
trode (12) aus Ni/ZrO,-Cermet besteht.

5. Hochtemperatur-Brennstoffzelle (2) nach einem der vorher-
gehenden Anspriiche, bei der ein zwischen den beiden Elektro-
den (8, 12) angeordneter Elektrolyt (10) stabilisiertes Z2rOj

enthilt und eine Dicke zwischen 5 und 30um aufweist.

6. Hochtemperatur-Brennstoffzelle (2) nach einem der vorher-
gehenden Anspriche, bei der der mittlere Ausdehnungskoeffizi-
ent des Elektrolyt-Elektroden-Elements (8, 10, 12) 13 bis
14x10°6/K ist.
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7. Hochtemperatur-Brennstoffzellenstapel (18), bei dem die
Verbundleiterplatten (20) als bipolare Platten ausgefihrt
sind und der sich aus einer Anzahl von Hochtemperatur-Brenn-
stoffzellen (2) nach einem der vorhergehenden Anspriiche zu-

sammensetzt.
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