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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　特に固体酸化物形燃料電池（ＳＯＦＣ）型又は固体酸化物形高温水蒸気電解槽（ＳＯＥ
Ｃ）型の電気化学装置（１）の２つの金属範囲（７、８、９、１０、１１、１２、２８及
び２９）と接触して装着されるために使用されるシール・ガスケット（１３、１４、１５
、２０、３０、４０、５０、６０、７０、８０）であって、
　ガラス又はガラスセラミック型の少なくとも１つの材料を備える、前記ガスケットの封
止手段（２１）と、
　前記封止手段を支持し、且つ２つの平行主面（２２及び２３）と、外周縁（２２ａ）と
、内周縁（２３ａ）とを有する電気絶縁性の支持手段（２４、３４、４４、５４、６４、
７４、８４）であって、前記ガスケットが、前記封止手段で少なくとも部分的に覆われた
前記主面を通して前記範囲に対して装着されることが可能である、支持手段と
を備え、
　前記封止手段が、前記主面の一方から他方まで前記支持手段を通して連続的に延在する
ことによって前記内周縁と前記外周縁との間で前記支持手段を分割して、前記封止手段が
、前記範囲を互いに直接接続し、
　前記支持手段（２４、３４、４４、５４、６４、７４、８４）が、多孔質材料の一体フ
レームを備え、前記フレームが、前記封止手段（２１）を受ける所定の幾何学的形状を持
つ少なくとも１つの貫通溝（２５及び２６、３５及び３６）を形成する前記フレームを通
しての穿孔表面を画定するように機械加工され、前記少なくとも１つの溝が、前記主面の
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一方（２２）から他方（２３）まで連続的に延在する少なくとも１つの封止隔壁（２７、
３７及び３８、４７及び４８、５７及び５８、６７及び６８、７７、８７）を形成してい
る前記封止手段で充填されていることを特徴とする、ガスケット。
【請求項２】
　前記少なくとも１つの溝（２５及び２６、３５及び３６）の前記表面が、前記主面（２
２及び２３）に対して全般的に垂直であり、且つ前記内（２３ａ）及び外（２２ａ）周縁
と全般的に同心の周方向に、前記周方向に沿って連続的に又は不連続的に延在し、前記フ
レーム（２４、３４、４４、５４、６４、７４、８４）から成るタブ（３３、４３、５３
、６３、８３）が、前記少なくとも１つの溝の各々の側に、前記溝を前記フレームの残り
に又は別の所謂隣接する溝に接続するために形成され、各タブが前記少なくとも１つの溝
よりも小さい体積を有することを特徴とする、請求項１に記載のガスケット（１３、１４
、１５、２０、３０、４０、５０、６０、７０、８０）。
【請求項３】
　前記タブ（４３、６３）が、前記範囲によって形成されるインタコネクタ（２８及び２
９）によって分配されたガスの経路長及び／又は前記フレーム（４４、６４）の前記多孔
質材料を通してのこれらのガスの圧力低下を最大化するように、前記少なくとも１つの溝
（２５、２６）の各々の側で、例えば千鳥配列に沿って径方向に角度的にずらされること
を特徴とする、請求項２に記載のガスケット（４０、６０）。
【請求項４】
　前記少なくとも１つの封止隔壁（８７）が前記周方向に連続的に延在し、前記タブ（８
３）がそれぞれ前記外周縁（２２ａ）に向けて及び前記内周縁（２３ａ）に向けて前記少
なくとも１つの溝の各々の側で延在していることを特徴とする、請求項２又は３に記載の
ガスケット（８０）。
【請求項５】
　前記放射タブ（８３）を通して互いにペアで接続された少なくとも２つの前記同心の封
止隔壁（２７）を備えることを特徴とする、請求項４に記載のガスケット（２０）。
【請求項６】
　前記少なくとも１つの封止隔壁（４７及び４８、５７及び５８、６７及び６８、７７）
が前記少なくとも１つの周方向に不連続的に延在し、複数の分割部分（４７及び４８、５
７及び５８、６７及び６８、７７）を形成していることを特徴とする、請求項２又は３に
記載のガスケット（３０、４０、５０、６０、７０）。
【請求項７】
　前記フレーム（３４、４４、５４、６４）を横断する前記溝に収容された前記複数の分
割部分（４７及び４８、５７及び５８、６７及び６８）が各々形成された少なくとも２つ
の所謂封止隔壁（４７及び４８、５７及び５８、６７及び６８）を備え、前記溝が、曲線
、直線、波形幾何学的形状に従って及び／又は断続線として機械加工され、且つ前記封止
手段（２１）で充填され、前記分割部分が、前記タブ（３３、４３、５３、６３）を通し
て前記周方向に互いにペアで接続されていることを特徴とする、請求項６に記載のガスケ
ット（３０、４０、５０、６０）。
【請求項８】
　前記フレーム（７４）を横断する多数の穴（７５）、例えば円筒状の穴がそれぞれ形成
され、前記内周縁（２３ａ）と前記外周縁（２２ａ）との間に一定の間隔で機械加工され
た前記溝（７５）を形成し、且つ前記封止手段（２１）で充填された多数の前記封止隔壁
（７７）を備えることを特徴とする、請求項６に記載のガスケット（７０）。
【請求項９】
　前記封止手段（２１）がガラス又はガラスセラミックに基づき、且つ前記支持手段（２
４、３４、４４、５４、６４、７４、８４）が多孔質セラミック及び多孔質鉱物、好まし
くはマイカによって形成された群から選択された多孔質材料の機械加工された薄板から成
ることを特徴とする、請求項１から８までのいずれか一項に記載のガスケット（１３、１
４、１５、２０、３０、４０、５０、６０、７０、８０）。
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【請求項１０】
　特に固体酸化物形燃料電池（ＳＯＦＣ）型又は固体酸化物形高温水蒸気電解槽（ＳＯＥ
Ｃ）型の電気化学装置（１）内の請求項１から９までのいずれか一項に記載のガスケット
（１３、１４、１５、２０、３０、４０、５０、６０、７０、８０）を製造して組み立て
るための方法であって、
　ａ）前記主面の一方（２２）から他方（２３）まで前記支持手段（２４、３４、４４、
５４、６４、７４、８４）を通して連続的に延在する、前記内周縁（２３ａ）と前記外周
縁（２２ａ）との間の前記少なくとも１つの溝（２５及び２６、３５及び３６）を穿孔す
るために、前記支持手段を機械加工するステップと、
　ｂ）組立て前に前記ガスケットのブランクを得るために、ガラス・ペーストなどの前記
封止手段（２１）を前記主面上及び前記少なくとも１つの溝内に付着させるステップと、
　ｃ）前記封止手段を溶解させると共にそれを適所に配置するために、６００℃と９００
℃との間に含まれる温度で且つ数ｋＰａの印加圧力下で、前記ガスケットを前記装置の少
なくとも１つのセル（２）のスタック内で組み立てるステップと
を含むことを特徴とする、方法。
【請求項１１】
　固体酸化物形燃料電池（ＳＯＦＣ）型又は固体酸化物形高温水蒸気電解槽（ＳＯＥＣ）
型の電気化学装置（１）であって、
　水素電極－電解質－酸素電極接合体を備え、且つ２つのチャンバ（５及び６）の境界を
定める少なくとも１つのセル（２）と、
　前記電極と接触してそれぞれ位置決めされた、前記少なくとも１つのセルを有する少な
くとも２つの電気接点要素（３及び４）と、
　前記少なくとも１つのセルに、電流、並びに水蒸気、二酸素、二水素及び任意選択でキ
ャリア・ガスなどのガスを分配し、且つ幾つかの前記セルの場合、その間の接合を確保す
るインタコネクタを形成している少なくとも２つの金属範囲（７、８、９、１０、１１、
１２、２８及び２９）と、
　一対の前記インタコネクタと接触して各々装着されたシール・ガスケット（１３、１４
、１５、２０、３０、４０、５０、６０、７０、８０）と
を備え、
　前記ガスケットの少なくとも１つが請求項１から９までのいずれか一項に係るものであ
ることを特徴とする、装置。
【請求項１２】
　前記ガスケット（１３、１４、１５、２０、３０、４０、５０、６０、７０、８０）の
全体が、電気絶縁性であり、且つ前記少なくとも１つのセル（２）の前記チャンバ間の封
止を確保する第１のガスケット（１３）と、入口ガス及び出口ガスのそれぞれの供給間の
封止を確保する第２のガスケット（１４）と、外部雰囲気との前記少なくとも１つのセル
の封止を確保する第３のガスケット（１５）とを備え、前記第２及び第３のガスケットが
請求項１から９までのいずれか一項に係るものであることを特徴とする、請求項１１に記
載の電気化学装置（１）。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、電気化学装置に使用されてよい封止ガスケット、この装置内のガスケットを
製造して組み立てるための方法、並びにそのような装置に関する。本発明は、固体酸化物
を持つ燃料電池（「固体酸化物形燃料電池（Ｓｏｌｉｄ　Ｏｘｉｄｅ　Ｆｕｅｌ　Ｃｅｌ
ｌ）」を表すＳＯＦＣ）、及び固体酸化物が高温である水蒸気電解槽（「固体酸化物形電
解セル（Ｓｏｌｉｄ　Ｏｘｉｄｅ　Ｅｌｅｃｔｒｏｌｙｚｅｒ　Ｃｅｌｌ）」の頭字語で
あるＳＯＥＣ）であって、それぞれ「高温電解（Ｈｉｇｈ　Ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ　Ｅ
ｌｅｃｔｒｏｌｙｓｉｓ）」又は「高温水蒸気電解（Ｈｉｇｈ　Ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ
　Ｓｔｅａｍ　Ｅｌｅｃｔｒｏｌｙｓｉｓ）」の頭字語である「ＨＴＥ」又は「ＨＴＳＥ



(4) JP 6572210 B2 2019.9.4

10

20

30

40

50

」の下に一般的に知られている電解槽である固体酸化物形電解槽を形成する装置に特に適
用される。
【背景技術】
【０００２】
　知られている方法では、ＳＯＥＣ及びＳＯＦＣ型の電気化学装置は、機能するために、
それらを含む異なるチャンバ内に高品質シールを必要とする。シールが良質であれば、送
られるガスの全体がＳＯＥＣ装置によって使用され、生成ガスの全体がＳＯＥＣのために
回収され、そして更にこれらの装置の性能及び耐久性の大きな不利益であろう、使用又は
生成されるガスの混合がこれらの装置では回避される。
【０００３】
　これらの電気化学装置は、通常、
　－　水素電極－電解質－酸素電極接合体から成り、且つ２つのチャンバを画定する少な
くとも１つのセルと、
　－　各セルとの少なくとも２つの電気接点要素と、
　－　電流を伝導し、そしてガス（例えば水蒸気、二酸素、二水素、二酸化炭素、及び任
意選択で二窒素又は空気などのキャリア・ガス）を電極に分配し、且つ２つの隣接するセ
ル間の接合を確保する少なくとも２つの金属インタコネクタと、
　－　各セルの両チャンバ間の封止を確保する第１のガスケットと、入口ガス及び出口ガ
スの供給間の封止を確保する第２のガスケットと、外側との装置の封止を確保する第３の
シールとを備える、いかなる短絡も回避するための電気絶縁シール・ガスケットとを備え
る。
【０００４】
　ＳＯＥＣ型の電気化学装置では、水分子が水素電極（カソード）で二水素に解離され、
Ｏ２イオンが電解質を通って移動して酸素電極（アノード）の側で二酸素に再結合する。
上記又は各ＳＯＥＣセルはしたがって水分子を解離させることによって二水素を生成する
。
【０００５】
　ＳＯＦＣ型の電気化学装置では、酸素が酸素電極（カソード）で還元され、Ｏ２イオン
が電解質を通って移動する。酸化反応が次いで水素電極（アノード）で起こり、上記又は
各ＳＯＦＣセルはしたがって二水素及び二酸素を結合することによって電気及び水を生成
する。
【０００６】
　ＳＯＥＣ及びＳＯＦＣ装置のシールはしたがって運転の最も重大な点の１つである。実
際、ＳＯＥＣ装置で生成される水素の一部分が、例えば封止不良の理由で全体として回収
される代わりに装置の外側に向かって部分的に閉じれば、装置の歩留まりが低下される。
【０００７】
　更に、ＳＯＥＣ又はＳＯＦＣ装置の１つのセルの両チャンバが互いに連通すれば、発生
するガスの混合が装置の効率の損失に、温点に及びそれらの寿命時間の低下に至る。
【０００８】
　ＳＯＥＣ装置に関して、シールは生成される二水素の９７％が装置の出口で回収される
と充分である、この回収レベルが９９％であると良好である、そしてこのレベルが９９．
９％よりも大きいと優れていると考えられてよい。
【０００９】
　回収レベルに加えて、シールの品質は過圧に対するその抵抗を考慮することによって評
価されてよい。５０ミリバール（すなわち５，０００Ｐａ）に抵抗力があるシールが適切
であり、それが２００ミリバール（すなわち２０，０００Ｐａ）に耐えると良好であり、
そして５００ミリバール（すなわち５０，０００Ｐａ）であると優れている。この抵抗の
存続時間も重要なパラメータであり、数分間耐えるだけのシールはあまり興味を引かず、
目標とされる存続時間はおよそ数千時間程度であることが規定される。
【００１０】
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　ＳＯＥＣ又はＳＯＦＣ装置用のシールは、圧縮ガスケット、すなわちそれらの封止機能
を達成するためにはこれらのガスケットを変形させる圧縮力を受けなければならず、それ
らが適所に配置されると封止をもたらすガスケットによって達成されてよいことが知られ
ている。ガスケットのこの変形は可逆（例えば低温用の弾性ポリマー・ガスケット）又は
不可逆（例えば金属材料の塑性変形）でよい。これらの圧縮継手はほとんどは密であり、
それらはこの場合にはポリマー又は金属ガスケット、そうでなければ例えばマイカ・ガス
ケットなど多孔質でよく、圧縮力は後者の場合には多孔質材料の厚さにおける漏洩を回避
するために、その開いた内部細孔を充填することができる。
【００１１】
　金属型の圧縮ガスケットの大きな欠点は、それらが金属インタコネクタ間の電気絶縁を
保証しない、そして特にそれらが効率的であるためには非常に高い充電レベルを必要とす
ることである。マイカ・ガスケットなどの多孔質電気絶縁圧縮ガスケットに関しては、そ
れらは充分な封止を得るためには、ＳＯＦＣ及びＳＯＥＣスタックによって許容されるも
のを上回る圧縮応力を必要とするという欠点を有し、且つそれらの厚さにおいて漏洩防止
ではない。更に、これらのマイカ・ガスケットに関しては、互いにできるだけ接近してい
るべきである接触した材料の膨張係数の問題が引き起こされる。
【００１２】
　その上、シールはガラスから成るガスケットによって達成されてよいことが知られてい
る。ＳＯＥＣ及びＳＯＦＣ用途のための特別に開発されたガラスは特にＧ０１８系（Ｓｃ
ｈｏｔｔによって市場に出される）からのものであり、適所に配置され、そしてスタック
の運転温度を上回る温度で結晶化される。温度は次いで運転温度に低下され、その結果ガ
ラス・ガスケットは再びより剛性になり、これによってそれは運転の間の圧力に耐えるこ
とができるようになる。
【００１３】
　ＳＯＥＣ及びＳＯＦＣ装置におけるガラス・ガスケットの使用の大きな欠点は、これら
のガスケットがとても大きい厚さを有するとしても、それらは高過圧を支えないであろう
（数ミリバール－すなわち数百Ｐａ－がおよそ１ｍｍ程度の厚さを持つガラス・ガスケッ
トの流動を生じさせるために十分である）ことである。実際、ガラス・ガスケットはその
使用温度の理由で圧力下のその流動を制限するために、可能な限り小さい厚さを有するべ
きであることが考えられ、このガスケットのガラスは決して完全には固体化されず、これ
によってそれは高流量及び従って過圧に対する短期間の抵抗を持つ２つの壁間の流体の流
動の法則によって圧力の影響下で流動し（すなわち「追い出され」）、次いで封止の損失
に至ることがある。結論として、同じ過圧に対しては、ガラス・ガスケットの寿命時間は
、その厚さが減少されてその支持表面が著しい程それだけ長くなるであろう。実際には、
ガラス・ガスケットの寸法制御は、電流の良好な循環、すなわちインタコネクタ、電気接
点要素及びセルを許容すべく、スタックの部分を互いに接触させて保つことも根本的であ
るので複雑である。
【００１４】
　これらの知られているガラス・ガスケットの別の欠点は、非特許文献１に示されるよう
に、ガスケットのガラスが２つの金属範囲間の封止をもたらすが、しかしとても小さい厚
さである場合、ガラスがその範囲の金属と反応して、導電性となることがある酸化物を形
成するので、装置に短絡の危険性があることである。
【００１５】
　特許文献１に記載されるように、時間とともに結晶化してよく、それによってガラスの
剛性を増加させることになる構造を有するガラスセラミック・ガラスを代わりに使用する
ことが可能である。しかしながら、この解決策は、これらのガラスセラミック・ガスケッ
トの過圧に対する抵抗が不十分であることがあるので最適ではない。
【００１６】
　ガラス・ガスケットの寸法設計の上述の問題の解決策を提供するために、最近、必要と
される圧縮制約を低減させる且つ／又は単一の圧縮材料から成るガスケットと比較して得
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られる結果を向上させるため、同じ複合ガスケットにガラス・シール層及びマイカなどの
圧縮材料を組み合わせることが試みられた。
【００１７】
　例えば、その接点に付着されるガラスで封止されるマイカから成る電気化学装置用の複
合ガスケットを開示する特許文献２について述べることができる。この複合ガスケットの
欠点は、マイカの厚さにおける観察される漏洩、寸法変動を受けやすい金属範囲間の高さ
がガラスの広がりを条件づけるので、付着されるべきガラス量を制御するのが困難である
こと、及び一般にあまり抵抗力がないマイカ上のガラスの密着性にある。
【００１８】
　ガラスがマイカに浸透される複合ガスケットを有し、それによってマイカの圧縮ガスケ
ットの性質を向上させるが、しかし複雑な方法を必要とし、且つ既に成形されたマイカの
細孔にガラスを浸透させることを困難にするマイカの細孔の減少した大きさの理由で適用
するのが非常に困難であるという欠点を有する特許文献３についての言及もなされてよい
。
【００１９】
　その主面の両方がガラスで覆われるセラミックの塊状の連続コアから成る複合ガスケッ
トを図示する特許文献４について述べることができ、更に、板の主面の両方をガラスが覆
うだけであり、これらの面の両方の表面が任意選択で機械加工されるガラス／例えばマイ
カ支持板複合ガスケットを示す特許文献５について述べることができる。後者の継手の欠
点は、それがその厚さにおけるガス漏洩を遮断する可能性を与えないことである。
【００２０】
　最後に、繊維及びセラミック、ガラス粉末及び結合剤などの様々な構成要素を持つ複合
ガスケットを図示する特許文献６について述べることができる。このガスケットの欠点は
、それが成形され、且つ封止されるべきチャンバを汚染することがあり、またその多様性
が無制御の膨張係数及び故障の危険性をガスケットに与える構成要素から成るように長い
一連のステップを必要とすることである。
【先行技術文献】
【特許文献】
【００２１】
【特許文献１】欧州特許出願公開第２５２２６３９号明細書
【特許文献２】米国特許出願公開第２００９／０３１１５７０号明細書
【特許文献３】国際公開第２００５／０２４２８０号
【特許文献４】国際公開第２０１３／１４４１６７号
【特許文献５】米国特許出願公開第２０１０／００６８６０２号明細書
【特許文献６】国際公開第２００４／０５９７６１号
【非特許文献】
【００２２】
【非特許文献１】V. A. C. Haanappel et al., Behavior of various glass-ceramic sea
lants with ferritic steels under simulated SOFC stack conditions, Journal of Pow
er Sources 150 (2005) 86-100
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【００２３】
　本発明の目的は、ＳＯＦＣ又はＳＯＥＣ型の電気化学装置の２つの金属範囲と接触して
装着されるように使用されてよい封止ガスケットであって、
　－　ガラス又はガラスセラミック型の少なくとも１つの材料を備える、ガスケットを封
止するための手段と、
　－　封止手段を支持し、且つ２つの平行主面と、外周縁と内周縁とを有する電気絶縁支
持手段とを備え、ガスケットが、封止手段で少なくとも部分的に覆われるこれらの主面を
通してこれらの範囲に対して装着されることが可能であり、
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　これにより、特に上述の問題の適用し易く安価な実際的な解決策を表し、且つ特に例え
ばおよそ１２０×１２０～１５０×１５０ｍｍ２程度の大きい表面領域を持ち、そして８
００と９００°Ｃ間に典型的に構成される運転温度を持つセルのための優れたシールを得
る可能性を与えることによって、上述の欠点の全体を矯正する、ガスケットを提案するこ
とである。
【課題を解決するための手段】
【００２４】
　この目的のために、本発明に係るガスケットは、封止手段が上記主面の一方から他方ま
で支持手段を通して連続的に延在することによって上記内周縁と上記外周縁との間で支持
手段を分割し、その結果封止手段はこれらの範囲を互いに直接接続する。
【００２５】
　「内周縁」及び「外周縁」によって、本説明において、互いに独立して楕円形（これら
が円周縁であれば、例えば円形）又は多角形（例えば正方形）でよい内外周に沿って延在
する縁が非制限例としてそれぞれ意味される。
【００２６】
　したがって互いに向き合うこれらの範囲の両方に支持される封止手段による支持手段を
完全に通してのこの横分割が、ガスケットの厚さにおけるガス漏洩を封止する、これらの
あふれを扱うことによって付着されるガラス型の材料の量を制御する、この材料をそれが
必要とされる所に正確に位置決めする、且つ最後に優れた品質のガラス／金属型の金属／
材料シールを生成する可能性を与えることに留意されたい。支持手段のこの封止分割によ
って、以下で説明されるように、支持手段を多孔質材料などの非封止材料とすることが可
能である。
【００２７】
　本発明に係るガスケットのこの構造が、電気化学装置内のそれらの適用の大きな単純性
を可能にし、また有利には、熱サイクルで得られる封止に対する不利益ではないという利
点を有する、膨張係数が金属範囲のそれに非常に近いガラス型の上記材料である、充分な
封止を提供する単一の構成要素を必要とすることにも留意されたい。
【００２８】
　この封止分割が、支持手段の材料の縁におけるガス漏洩を抑制する、且つガラス又はガ
ラスセラミック型の材料の厚さが大きいので装置の短絡を引き起こすことがある隣接する
金属範囲の酸化を防止する可能性を与えることに更に留意されたい。
【００２９】
　本発明の別の特徴によれば、支持手段は、封止手段を受ける所定の幾何学的形状を持つ
少なくとも貫通溝を形成するフレームを通しての穿孔表面を画定するように機械加工され
る多孔質材料の一体フレームを備えてよく、上記少なくとも１つの溝が上記主面の一方か
ら他方まで連続的に延在する少なくとも１つの封止隔壁を形成する封止手段で充填される
。
【００３０】
　上記又は各それによって機械加工された溝が、有利にはこの一体フレームから成る支持
手段内で封止手段のガラス型の材料を最適構成に従って（すなわち正確に必要とされる所
定の位置に）正確に位置決めする可能性を与えることに留意されたい。このガラス状（又
はガラスセラミック、したがって部分的に結晶性）材料は次いで金属範囲に優れた方式で
付着する封止隔壁を形成し、これは上記又は各隔壁の抵抗を増加させる。上記又は各シー
ル隔壁の寸法（すなわちフレームの主面に垂直に測定される横高さ及びこれらの面と平行
に測定される幅）は、それらがフレームに最初に作られた孔又は切欠きのそれらに対応す
るので、完全に制御下であり、そしてしたがって各々幾つかの封止隔壁の形成について低
い嵩張りを提供する小さな幅（典型的に１ｍｍ）を有する隔壁を生成することが可能であ
る。
【００３１】
　上記又は各封止隔壁が支持フレームの材料（例えばマイカ）によって含まれ、それは必
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然的に流動するためにはこのフレームと対向する金属範囲との間に滑り込まれるべきであ
ることにも留意されたい。この滑りは非常に困難であるので、ガラス型の封止手段の封じ
込めがそれによって得られ、これは優れたシールを提供し、１バールを上回る（すなわち
１０５Ｐａよりも大きい）圧力に維持することが可能である。フレームの上記又は各穿孔
溝は、本発明に係るＳＯＥＣ又はＳＯＦＣ装置の上記又は各ガスケットを運転時の温度を
上回る温度で適所に配置するための段階の間、封止手段のあふれを受けるように適合され
、このあふれが両金属範囲間に上述の封止隔壁を形成する。
【００３２】
　以下で更に詳細に説明されるように、本発明に係るガスケットは装置の、そしてその任
意選択のセルの積み重ねの装着の前に準備されてよいことに更に留意されたい。
【００３３】
　本発明の別の特徴によれば、上記少なくとも１つの溝の上記表面は、上記主面に対して
全般的に垂直で、且つ上記内外周縁と全般的に同心の周方向に、上記周方向に沿って連続
的に又は不連続的に延在してよく、上記フレームから成るタブが、上記少なくとも１つの
溝の各々の側に、溝をフレームの残りに又は別の所謂隣接する溝に接続するために形成さ
れてよく、各タブは上記少なくとも１つの溝の体積よりも小さい体積を有する。
【００３４】
　「全般的に同心の周方向」によって、本説明において、その主面に対する平行フレーム
に内部の平面における断面図で見て（すなわち、フレーム内部の中間水平面で見て）、１
つ又は幾つかの直線（例えば破線及び／又は点線として）、湾曲して及び／又は断続的の
形態でフレームの上記内周縁を取り囲む方向が意味される。
【００３５】
　これらのタブは、このフレームを単一の部品に維持する可能性を与える、切られていな
いフレーム部分から成り、それによって互いに対する正確な位置決めは不可能であろう幾
つかのブロックの組立てを回避することに留意されたい。これらのタブは、フレームの機
械的保持及びその内部のガス漏洩の最小化を両方とも許容するように適切に位置決めされ
る。
【００３６】
　好ましくは、上記タブは、上記範囲によって形成されるインタコネクタによって分配さ
れるガスの経路長及び／又は上記フレームの上記多孔質材料を通してのこれらのガスの圧
力低下を最大化するように、上記少なくとも１つの溝の各々の側に、例えば千鳥配列に従
って径方向に角度的にずらされる。
【００３７】
　「径方向」によって、本説明において、実質的にフレームの中央を通り且つこのフレー
ムの対称軸に対して垂直であるフレーム内の方向が意味される。
【００３８】
　本発明の第１の実施例によれば、上記少なくとも１つの封止隔壁は上記周方向に連続的
に延在し（フレームに内部の水平面で見て）、上記タブがそれぞれ上記外周縁に向けて及
び上記内周縁に向けて上記少なくとも１つの溝の各々の側で延在する。
【００３９】
　この第１の実施例によれば、本発明に係るガスケットは、有利には上記放射タブを通し
て互いにペアで接続される少なくとも２つの所謂同心の封止隔壁を備えてよい。
【００４０】
　本発明の第２の実施例によれば、上記少なくとも１つの封止隔壁は上記少なくとも１つ
の周方向に不連続的に延在する（フレームに内部の水平面で見て）と共に、上記タブによ
ってこの周方向に互いにペアで接続されてよい複数の分割部分を形成する。
【００４１】
　この第２の実施例によれば、本発明に係るガスケットは、有利には、
　－　上記フレームを横断する上記溝に収容される上記複数の分割部分が各々形成される
少なくとも２つの上記封止隔壁であって、上記フレームが、曲線、直線（例えば上述の破
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線のような）、波形幾何学的形状に従って及び／又は断続線として機械加工され、且つ封
止手段で充填される、そうでなければ代替処理される、封止隔壁と、
　－　それぞれ上記フレームを横断する多数の、例えば円筒状の、穴（例えば上述の点線
のような）が形成され、上記内周縁と上記外周縁との間に一定の間隔で機械加工される所
謂溝を形成し、且つ封止手段で充填される多数の上記封止隔壁とを備えてよい。
【００４２】
　この第２の実施例を参照して、多くの線構成、特にフレームの厚さにおいて循環するガ
スの経路長を最大化する可能性を与える任意のパターン、又はフラクタル型のパターンさ
え使用されてよいことに留意されたい。
【００４３】
　本発明の別の優先的特徴によれば、上記封止手段はガラス又はガラスセラミック（すな
わち大部分が重量で又は排他的にガラス・ペーストを含む）に基づいており、そして上記
支持手段が、上記フレームを形成する且つ多孔質セラミック及び多孔質鉱物、好ましくは
マイカによって形成される群から選択される多孔質材料の機械加工された薄板から成る。
【００４４】
　本発明に係るフレームの封止分割によって、このフレームは漏出防止であることが必要
ではなく、一般的な多孔質材料、例えば以下のものの使用が可能になることに留意された
い。
　－　多孔質セラミック（例えば多孔質アルミナであるＭａｃｏｒ）。実際、多孔質セラ
ミックの利点は、それらが容易に機械加工可能であり、またそれらが１００％稠密でない
ときに一般により低価格であることであり、又は
　－　マイカなどの無機多孔質材料、これらは知られている方式では層状組織を有するア
ルミノケイ酸塩鉱物の群を含み（マイカは温度において比較的安定で、機械加工が簡単で
あり、安価で、電気絶縁性である）、且つ多数の化合物の下に存在し、その最も一般によ
くあるものがバイオタイプ（例えば公式Ｋ２（Ｍｇ，Ｆｅ）２（ＯＨ）２（ＡｌＳｉ３）

１０）、フクサイト（すなわち鉄が豊富なバイオタイプ）、レピドライト（例えば化学式
ＬｉＫＡｌ２（ＯＨ，Ｆ）２（Ｓｉ２Ｏ６）２）、マスコバイト（例えば化学式ＫＡｌ２

（ＯＨ）２（ＡｌＳｉ３Ｏ１０））そしてフロゴパイト（例えば化学式（ＫＭｇ３Ａｌ）
．（ＯＨ）Ｓｉ４Ｏ１０）。
【００４５】
　本発明による、特に固体酸化物形燃料電池（ＳＯＦＣ）型又は固体酸化物形高温水蒸気
電解槽（ＳＯＥＣ）型の電気化学装置内の上述のようなガスケットを製造して組み立てる
ための方法は、
　ａ）上記主面の一方から他方まで支持手段を通して連続的に延在する、上記内周縁と上
記外周縁との間の上記少なくとも１つの溝を穿孔するために、支持手段を機械加工するこ
とと、
　ｂ）組立て前にガスケットのブランクを得るために、ガラス・ペースト（更に「ガラス
スラリー」と呼ばれる）などの封止手段を上記主面上及び上記少なくとも１つの溝内に付
着させることと、
　ｃ）封止手段を溶解させると共にそれを適所に維持するために、６００℃と９００℃と
の間に含まれる温度で且つ数ｋＰａの印加圧力下で、ガスケットを装置の少なくとも１つ
のセルのスタック内で組み立てることとを備える。
【００４６】
　各封止ガスケットを形成する単一の部品の本発明に係る使用が、本発明の電気化学装置
の装着の間、積み重ね段階の殆ど全てのガスケットを共に単一のステップで適所に配置す
る可能性を与えることに留意されたい。
【００４７】
　本発明に係る固体酸化物形の燃料電池（ＳＯＦＣ）又は固体酸化物形の高温水蒸気電解
槽（ＳＯＥＣ）の電気化学装置は、
　－　水素電極－電解質－酸素電極接合体を備え、且つ２つのチャンバの境界を定める少
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なくとも１つのセルと、
　－　上記電極と接触してそれぞれ位置決めされる、上記少なくとも１つのセルとの少な
くとも２つの電気接点要素と、
　－　上記少なくとも１つのセルに電流、並びに水蒸気、二酸素、二水素及び任意選択で
キャリア・ガスなどのガスを分配し、且つ幾つかの所謂セルの場合、その間の接合を確保
するインタコネクタを形成する少なくとも２つの金属範囲と、
　－　一対の上記インタコネクタと接触して各々装着されるシール・ガスケットとを備え
、
　そして、この装置は少なくとも１つのこれらのガスケットが本発明に関連して上記定め
た通りであることを特徴とする。
【００４８】
　有利には、上記ガスケットの全体が電気絶縁性であり、これらのガスケットは上記少な
くとも１つのセルのチャンバ間の封止を確保する第１のガスケットと、入口ガスの及び出
口ガスのそれぞれの供給間の封止を確保する第２のガスケットと、外部雰囲気との上記少
なくとも１つのセルの封止を確保する第３のガスケットとを備え、上記第２及び第３のガ
スケットは上記定めた通り本発明に係るものである。
【００４９】
　本発明の他の特徴、利点及び詳細は、限定としてではなく例示として与えられる、本発
明の幾つかの例証的な実施例の以下の説明を読むことで明らかになるであろう。当該説明
を添付の図面を参照しつつ行う。
【図面の簡単な説明】
【００５０】
【図１】電気化学装置ＳＯＥＣ又はＳＯＦＣにおける本発明に係るシール・ガスケットの
典型的な例証的な位置を図示する、この装置（鉛直面における）部分概略片側横断面図で
ある。
【図２】例えば図１の装置に含まれ且つ２つのインタコネクタと接触して装着される本発
明に係る複合ガスケットの準備の第１の段階を図示する部分概略片側横断面図である。
【図３】２つのインタコネクタと接触する図２のガスケットの準備のその後の段階を図示
する部分概略片側横断面図である。
【図４】上記第２の実施例に係るガスケットの、ガスケットの主要面に平行であるその内
部の断面における概略水平断面図である。
【図５】本発明の上記第１の実施例に係るガスケットの半分の写真であり、支持フレーム
の円形溝を封止手段で充填することを図示する。
【図６】本発明の上記第１の実施例に係るガスケットの半分の写真であり、別の隣接する
溝を充填することを図示する。
【図７】図６と同一の写真であるが、ガスケットを通してガス経路のために角度的にずら
されるフレームのタブの利益を矢印によって更に概略的に例示する。
【図８】本発明の上記第２の実施例に係るガスケットの様々な代替例の、ガスケットの主
要面に平行であるその内部の断面における概略水平断面図である。
【図９】本発明の上記第２の実施例に係るガスケットの様々な代替例の、ガスケットの主
要面に平行であるその内部の断面における概略水平断面図である。
【図１０】本発明の上記第２の実施例に係るガスケットの様々な代替例の、ガスケットの
主要面に平行であるその内部の断面における概略水平断面図である。
【図１１】本発明の上記第２の実施例に係るガスケットの様々な代替例の、ガスケットの
主要面に平行であるその内部の断面における概略水平断面図である。
【図１２】本発明の上記第１の実施例に係るガスケットの代替例の、ガスケットの主要面
に平行であるその内部の断面における概略水平断面図である。
【図１３】ガラスで充填されるマイカ・フレームを持つ図２に係るガスケットが装備され
る１２０ｘ１２０ｍｍ２のセルを持つＳＯＥＣ装置の試験の電流ー電圧（ＩＶ）曲線を図
示するグラフである。
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【図１４】ＳＯＥＣセルに対する５００ミリバール（５０，０００Ｐａ）の過圧下で、図
１２のこのマイカ／ガラス・ガスケットによる、時間の経過につれて生成された二水素及
び回収された二水素の質量流量を図示するグラフである。
【図１５】図１２のものに同様のガスケットの内部の、このガスケットの両ガラス隔壁の
二酸素及び二水素ガスに対する障壁効果を例示するための、その運転後のＳＯＥＣセルの
分解後の水平断面写真である。
【発明を実施するための形態】
【００５１】
　図１の実例において部分的に例示する電気化学装置１は、
　－　各々水素電極－電解質－酸素電極接合体（不図示）から成るセル２と、
　－　セルのための２つのチャンバ５及び６の境界を定める各セル２との電気接点要素３
及び４と、
　－　電流を導き、そしてガス（例えば水蒸気、二酸素、二水素、及び任意選択で二窒素
又は空気などのキャリア・ガス）を電極に分配し、且つ両隣接するセル２間の接合を確保
する金属インタコネクタ７、８、９、１０、１１、１２と、
　－　各セル２の両チャンバ５及び６間の封止を確保する第１のガスケット１３と、入口
及び出口ガス供給間の封止を確保する第２のガスケット１４と、外側との装置の封止を確
保する第３のガスケット１５とを備える、いかなる短絡も回避するために電気絶縁性であ
る封止ガスケット１３、１４、１５とを備える。
【００５２】
　図２及び３に見えるように、本発明に係るガスケット２０は、例えばマイカの薄板の形
態の電気絶縁一体フレーム２４の両平行主面２２及び２３上に（フレーム２４の面２２及
び２３は外周縁２２ａ及び内周縁２３ａを通して共に接続される）、有利にはガラス・ペ
ーストから成る封止手段２１を付着させることによって作られる。本発明によれば、この
薄板２４は、そこに１つ又は幾つかの貫通孔２５、２６をこれらの面２２及び２３の両方
に開放する所定の幾何学的形状で経路付けるように事前に機械加工される。それによって
付着されたガラス２１は、図１の装置１に関して初期に言及したものなどのインタコネク
タ２８及び２９に支持される封止ガラス隔壁２７をそこに形成するようにフレーム２４の
孔２５、２６を充填するであろう。
【００５３】
　図４に見えるように、本発明に係るフレーム３４に対するガスケット３０の切欠きされ
ない部分（空白線に見える）から成るタブ３３がフレーム３４を一体に維持する可能性を
与える。切り欠くこと（矩形の区画が封止ガラス３７、３８で充填された孔３５、３６に
よって白に例示される）が連続的であれば、本例証的な実施例においては、実際のところ
１つだけの代わりに組み立てられるべき６つの部品があり、それらの互いに対する正確な
位置決めは不可能であろう。タブ３３はフレーム３４の機械的保持及びその内部のガス漏
洩の最小化を両方とも許容するために適切に位置決めされ、そしてこれらのタブ３３はこ
のフレーム３４を組み込むガスケット３０の周及び／又は横方向に孔３５、３６を充填す
る封止ガラス隔壁３７、３８の不連続を生じさせる。
【００５４】
　フレーム３４のために優先して使用される材料（例えばマイカ）が多孔質であるので、
各タブ３３はフレーム３４の厚さにおけるガス漏洩の中心でよく、これを出願人は図１５
の写真に実証した。実際、この図１５は、タブが小さい程、ガスのための通過区画は小さ
くなり、そしてこれらのガスの漏洩はそれだけ少なくなることを図示する。しかし、タブ
３３はフレーム３４の取扱いの間に破損しないように、小さすぎる必要はない（すなわち
薄すぎも、狭すぎもない）ことが留意されるべきである。この文脈において、図４に図示
する幾何学的形状は、ガスケット３０の漏洩を最小化するために各タブ３３の幅を最小化
する可能性を与える例証的な実施例である。
【００５５】
　図５～７の写真に例示するように、本発明に係るガスケット用のフレームは周方向（例
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えば円周方向）に少なくとも１つの連続又は不連続線に従って、また好ましくはガラスで
（白く）充填された後で、ガスの通過を全体として防止するように同数のシール隔壁とし
て画定する（図６参照）溝を形成する複数の線で穿孔される。更に、それらの間に溝を接
続するタブはずれた状態で角度的に位置決めされ（すなわち千鳥状にされ）て、フレーム
におけるガスの経路長を最大化する（これらのタブを通してのガスの波状経路を概略的に
例示する図７の矢印参照）且つガスケット内の圧力低下を増加させる。
【００５６】
　したがって、そして図８及び９を参照すると、不連続な封止分割部分４７、４８間に周
方向に作られる千鳥状タブ４３を伴って図８の実例に従って作られるフレーム４４を持つ
ガスケット４０は、同じく不連続な封止分割部分５７、５８間の径方向に整列されるタブ
５３を伴って図９に従って作られるフレーム５４を持つガスケット５０のそれらよりも非
常によいガスに対する封止結果を有する。
【００５７】
　図１０に例示するように、本発明に係るガスケット６０のフレーム６４に、各々付属タ
ブ６３と非直線（例えば断続的又は波状）である幾つかの列の全般的に同心の溝が、これ
らの溝を充填してフレーム６４の機械的強度を増加させる封止隔壁６７、６８の大きさを
増加させるために、代わりに提供されてよい。
【００５８】
　図１１に例示するように、切欠き線を有する代わりに、規則的に離間され且つ例えば円
形断面である多数の横穴７５が穿孔されるフレーム７４を持つガスケット７０を有するこ
とが可能である。これらのガラス穴７５は、例えば多数の同心の列に沿った同数の整列さ
れる封止隔壁７７として形成するように充填される。これらの穴７５は、作るのが及び規
則的な列として配置するのが容易である利点を有する。各穴７５の制限大きさはガラスの
毛細管現象によって与えられ、それは表面に残ることなく穴７５を充填しなければならな
い。
【００５９】
　本発明の上述の方法及び例証的な実施例の全体を参照して、ロボット及び空気シリンジ
によって使用される封止手段は、有利には市販のガラス粉末の混合物である、例えばＧ０
１８型のガラス・ペースト（例えば、エタノール型の溶媒と及びテルピネオール型の結合
剤と混合されるＳｃｈｏｔｔ　Ｇ０１８－３１１型のガラス粉末）として付着される。ガ
ラス・ペーストは実験室でこの市販のガラス粉末から調製され、そしてそれは２つの穿孔
間のフレームの固体部分上に付着され、これは一方ではガラスが制御あふれに従ってフレ
ームの孔又は溝へあふれることを許容し、他方では付着を容易にして、そしてこの付着後
のフレームの取扱いを許容する。ガラスは、それが電気化学装置のスタックのガスを供給
する領域へあふれ出ることがあるので、他の場所には付着されない。容易に扱われてよい
ので、ガラス・ペーストの付着の前後に容易にフレームを量ることが可能であり、これは
それによって付着されるガラスの量を容易に且つ正確に定量する可能性を与える。
【００６０】
　付着されるガラスのこの量は、支持フレームの孔又は溝を充填するために必要とされる
量に対応するため、できるだけ適正に計算される。充填されるべき孔又は溝の体積が計算
され、そしてこの充填のために必要とされる正確な量のガラスが付着される。
【００６１】
　しばしば、インタコネクタ間の間隔の公差はおよそ５０μｍ程度である。一切穴のない
マイカ・フレームに関して、１００μｍのガラス高さに対する５０μｍの高さの不確実性
は、それが望ましくない位置であふれをもたらす５０％であるので、非常に重大である。
本発明の溝に関しては、これらの溝に付着されるガラス体積が著しいので、これらの５０
μｍは約数％のガラスの超過に至るだけであろう。したがって、本発明は、一連の側で高
さ変動をそれ程重大ではない範囲に収める。
【００６２】
　出願人はその上、マイカ・フレームの部分を交差方式で切り欠くのではなく、このフレ
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ームに凹ませて（すなわち横方向に行き止まり）、本発明に準拠しない比較試験を行った
。これらの比較試験はそれによってこれらの凹部を充填して得られる「制御」ガスケット
をもたらし、実験結果は明らかにそれ程良好ではなかった、すなわち０．２バール（すな
わち２０，０００Ｐａ）にすぎない圧力に対する最大抵抗及び熱サイクルに対しては抵抗
力がない。
【００６３】
　本発明に係るガスケットを製造するために、例えば以下の連続するステップを適用する
ことが可能である：
　－　フレームを電気絶縁体、例えば薄板厚さが０．１ｍｍと数ｍｍとの間に含まれるマ
イカ薄板（例えばＦｌｅｘｉｔａｌｌｉｃからのｔｈｅｒｍｉｃｕｌｉｔｅ８６６（登録
商標）の商品名をもつ）とすること。代わりに、このフレームは任意の他の機械加工可能
な電気絶縁材料から成ってよい；
　－　ミリングによって、又は代わりに例えばレーザ、ダイスタンプ法で、又はカッタで
など、良好な表面状態を与える任意の他の手段によって、薄板の一方の主面から他方まで
貫通孔を作ること；
　－　フレーム、ガラス・ペースト及びセル・ペースト（ガラス・ペーストは例えばＳｃ
ｈｏｔｔ　Ｇ０１８－３１１ガラス粉末、エタノール型の溶媒、及びテルピネオール型の
結合剤の混合物である）を組み立てることであって、ガラスがロボットによってフレーム
上で、第１の面に対しては２つの溝間に構成される領域上に付着されること、且つ数時間
の自由空気中での乾燥後、ガラスが第２の面上に付着されることが規定され；
　－　ガラスを溶解させて、それを適所に配置するために、およそ９００℃程度の温度（
この温度は選択されたガラス、ガラス製造者によって与えられる、使用されるべき温度範
囲に依存する）で、それによって得られたガスケットを電気化学装置（図１参照）のスタ
ック内に装着すること。この目的のために、数ｋＰａの負荷が、図１の接点要素３及び４
を適所に配置するように温度調整の前か又は後にスタックに均等に加えられる。ガラスは
これらの温度ではあまり剛性ではないためにそれは圧潰に対して極めて低い抵抗を提供す
るだけであるので、この負荷の僅かな部分はガラスを適所に配置するために使用される。
負荷は試験の継続の全期間維持され、そしてその運転を可能にするために、次いでスタッ
クはその運転温度（例えば８００℃）に冷却される。
【００６４】
　決定した切欠きに従うフレームの使用が、本発明に係るガスケットを形成するガラスに
基づく封止手段を支持するコアを容易に得る可能性を与え、そしてこれが特に各ガラス隔
壁の高さを低減させることによって、そしてしたがってより大きいガラス高さで得られる
ものと比較して、得られるガスに対する封止に関してガスケットの効率を向上させること
によって、その高さを微細に制御する可能性を与えることに留意されたい。
【００６５】
　更に、本発明に係る支持フレームの使用は、ガラス隔壁から、そして次いでガラス－マ
イカ複合材から成る障壁の交互配列を可能にする。出願人は、連続する障壁が、それらが
ガスケットの全体で一切封止の損失のない障壁の損失を許容するという点で、ガスに対す
る封止への確実な作用を有することを示した。
【００６６】
　図１２は、１２０×１２０ｍｍ２のセルを持つＳＯＥＣ装置に行われる本発明による試
験を例示し、これはこのセルを含むＳＯＥＣ装置に電流を印加することにあり、セルは封
止ガラス隔壁８７及びタブ８３を一体化するフレーム８４を持つ本発明に係るガスケット
８０が設けられた。得られる優れた封止は、ガスの１００％がセルに送られる可能性を与
えた。したがって、電流電圧曲線が得られ、図１３に見られる。送られるガスの一部分が
セルに到達しなければ、図１３に図示するものとは異なり、曲線ＩＶは線形ではないであ
ろうことが留意されるべきである。
【００６７】
　印加電流に従って生成される二水素（Ｈ２）の理論量が容易に計算され、また二水素の
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回収量が測定された。図１４に見えるように、５００ミリバール（すなわち５０，０００
Ｐａ）の過圧下で生成された二水素でさえ１００％が回収されたことが見いだされる。こ
の試験は４００運転時間以上の間２００ミリバール以上の（すなわち２０，０００Ｐａ以
上）の下で行われ、そして封止はそれが変更されることなくこの期間の間維持された。得
られた封止はしたがって優れていた。更に、これらの封止は数時間の間５００ミリバール
以上の（すなわち５０，０００Ｐａ以上）の過圧に耐えた。５０，０００Ｐａが任意の封
止の損失をもたらしたことによって、したがって試験はこの過圧外では停止された。図１
４に図示するように、５０，０００Ｐａの過圧下のＩＶ試験の間に生成された二水素の１
００％が回収された。
【００６８】
　出願人は、この試験のために使用されるセルの分解の間に本発明のこの実例に係るマイ
カ－ガラス複合ガスケットの「障壁」効果を図１５の写真に示した。実際のところ、この
図１５では：
　－　二水素はマイカを灰色／白色に着色すること。したがって、白色マイカは水素化雰
囲気の証拠であり；そして
　－　二水素は保持タブにおける第１のガラス障壁を通過するが、第２の障壁を通過しな
いので、Ｈ２及びＯ２チャンバは共に実際には互いに対して漏出防止である（二水素漏洩
が存在した場合、マイカは完全に着色され、二水素は非常に容易に拡散する）ことが分か
る。

【図１】

【図２】

【図３】

【図４】
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【図５－６】 【図７】

【図８】

【図９】

【図１０】

【図１１】

【図１２】

【図１３】
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【図１４】

【図１５】
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