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Beschreibung

[0001] Die Erfindung betrifft einen elektrisch leitfahigen Verbund aus einem Stahl und einer Keramik, der vor-
teilhaft in einer Hochtemperatur-Brennstoffzelle eingesetzt werden kann und dort insbesondere die Verbindung
zwischen einem Interkonnektor und einer Kathode zu bilden vermag. Ferner betrifft die Erfindung ein Herstel-
lungsverfahren fir einen solchen Verbund.

Stand der Technik

[0002] Hochtemperatur-Brennstoffzellen werden fir Betriebstemperaturen zwischen 650°C und 1000°C ent-
wickelt. Je nach Entwicklungsziel kommen unterschiedliche Werkstoffe zum Einsatz, die fur die angestrebte
Betriebstemperatur geeignet sind. Der Verbund aus Anode, Elektrolyt und Kathode wird Einzelzelle genannt.
Ein Interkonnektor ist ein verbindendes Bauelement, welches einzelne Brennstoffzellen miteinander verbindet.
Ein Interkonnektor weist typischerweise Strom-Leitungsstege und Brennstoffkanale auf. Zwischen einem Inter-
konnektor und einer Elektrode einer Einzelzelle wird in der Regel eine Verbindungsschicht angeordnet. Das
Material eines Interkonnektors, das der Elektroden sowie das Material der Verbindungsschicht werden in der
Regel aufeinander abgestimmt, um chemische Wechselwirkungen mdéglichst gering zu halten.

[0003] So werden beispielsweise Brennstoffzellen, die bei 1000°C betrieben werden, haufig aus einer ca. 200
pum dicken Elektrolytschicht aus Yttriumoxidstabilisiertem Zirkoniumoxid aufgebaut, auf der die etwa 50 ym di-
cken Elektroden aufgebracht werden. Als Kathodenmaterial ist dabei Lanthanmanganit und als Anodenmate-
rial ein Gemisch aus Ni und YSZ bekannt. Als Interkonnektoren werden beispielsweise temperaturbestandige
Keramikplatten aus Lanthanchromit fir den Aufbau eines Zellenstapels verwendet, wie aus [1] bekannt ist. Da-
rin wird beschrieben, dass die Zellen durch einen Figeprozel3, d. h. durch eine Temperaturbehandlung bei
etwa 1200 bis 1300°C miteinander verbunden und abgedichtet werden. Dabei werden in der Regel keramische
Pasten zwischen den Elektroden und den Interkonnektoren aufgebracht, die wahrend der Temperaturbehand-
lung ausharten und sich durch Diffusionsprozesse (Sinterung) fest mit den benachbarten Brennstoffzellenkom-
ponenten verbinden. Um eine chemische Wechselwirkung zwischen den Komponenten mdglichst zu vermei-
den, werden in der Regel chemisch dhnliche und miteinander vertragliche Werkstoffe eingesetzt. So kann man
beispielsweise fir das Fligen zwischen Kathode und Interkonnektor eine Paste aus dem Kathodenwerkstoff
Lanthanmanganit oder dem Interkonnektorwerkstoff Lanthanchromit verwenden.

[0004] Fur niedrigere Betriebstemperaturen um 800°C wurden andere Brennstoffzellen-Systeme entwickelt,
bei denen durch Verringerung des elektrischen Widerstandes des Elektrolyten eine gleiche Zellenleistung bei
niedriger Temperatur moglich ist [2]. Gleichzeitig kann durch die niedrigeren Betriebstemperaturen ein wesent-
lich kostengunstigerer Interkonnektor aus ferritischem Stahl verwendet werden, wie er beispielsweise aus DE
100 25 108 A1 bekannt ist.

[0005] Nachteilig ergibt sich bei diesem Brennstoffzellen-System das Problem, dass Fligetemperaturen von
mehr als 900°C unbedingt zu vermeiden sind, damit die metallischen Interkonnektoren nicht geschadigt wer-
den. Andererseits sind die bisher verwendeten Materialien fur eine Verbindungsschicht aus Lanthanmanganit
oder Lanthankobaltit bei Temperaturen von 900°C oder darunter wenig sinteraktiv, d. h. die notwendigen Dif-
fusionsprozesse sind zu gering, als dass auf Dauer ein guter elektrischer Kontakt entsteht.

[0006] Daher wurden in der Vergangenheit Verbundsysteme aus temperaturbestandigeren Chrom-Basis-Le-
gierungen und Kathodenmaterialien einer oxidkeramischen Brennstoffzelle als geeignet angesehen und bei
Temperaturen von 900-1000°C hergestellt und geprift (siehe [3]). Weiterfiihrende Untersuchungen haben ge-
zeigt, dass in Kombination mit ferritischen Stahlen, die einen Chromgehalt von 20-24% und insbesondere
auch geringe Gehalte von weniger als 2% an Mangan aufweisen, die chemische Wechselwirkungen am ge-
ringsten ist, wenn auch fir das Material der Verbindungsschicht eine Mangan-haltige Keramik eingesetzt wird.
Dazu gehoren insbesondere die als Kathodenwerkstoffe bekannten Materialien auf (La, Sr)(Mn, Co)O,-Basis
(siehe DE 197 02 619 C1), die jedoch wegen der héheren Widerstandswerte in Kombination mit ferritischen
Metallen als Verbindungswerkstoff wenig attraktiv erschienen.

[0007] Larring und T. Norby zeigten, dass die niedrigsten Obergangswiderstande (R, < 0,01 Q cm?) mit kera-
mischen Werkstoffen aus Lanthankobaltit (La, ,Sr,CoO, mit 0 < x < 0,2) als Verbindungsschicht erhalten wur-
den. Betrachtet man einen heute Ublichen inneren, flachenbezogenen Widerstand einer Brennstoffzelle von
0,3-0,5 Q cm?, entspricht ein Spannungsabfall von 0,01 Q cm? an der Interkonnektor-Kathoden-Grenzflache
ca. 2-3% des Gesamtwiderstands. Andere Materialkombinationen zeigten jedoch Widerstande, die nachteilig
um den Faktor 2-100 groRer waren und damit den flachenbezogenen Widerstand einer Brennstoffzelle zu
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stark beeintrachtigen.

[0008] Nachteilig an den bislang bekannten keramischen Verbindungen ist auch, dass die Schichten, die sich
aus den keramischen Pasten bilden, regelmafig sehr pords sind und dadurch eine Korrosion des Stahls durch
die durchstrémende Luft im Kathodenraum nicht zu verhindern vermoégen.

[0009] Dies ist insofern von Belang, da aus R. Ruckdaschel, R. Henne, G. Schiller, H. Greiner, in: Proc. 5th
Int. Symp. Solid Oxide Fuel Cells (SOFC-V), Hrsg.: U. Stimming, S. C. Singhal, H. Tagawa, W. Lehnert, The
Electrochernical Society, Pennington, NJ, 1997, S. 1273 bekannt ist, dass eine korrosionsschitzende Kera-
mikschicht dicht sein sollte, damit auch eventuelle Kontaminationen der Kathode durch Chrom aus dem Stahl
vermieden werden.

Aufgabe und Ldsung

[0010] Aufgabe der Erfindung ist es, eine keramische Schicht fir den Einsatz in einer Brennstoffzelle zu
schaffen, die bei Temperaturen unterhalb von 900°C eine elektrische leitfahige und fest haftende Verbindungs-
schicht zwischen einer Elektrode und einem Interkonnektor dieser Brennstoffzelle zu bilden vermag und einen
elektrischen Ubergangswiderstand R, von weniger als 0,01 Q cm? aufweist.

[0011] Ferner ist es Aufgabe der Erfindung, ein Herstellungsverfahren fir eine solche Verbindungsschicht zu
schaffen. Auch ist es Aufgabe der Erfindung eine Brennstoffzelle bzw. einen Brennstoffzellenstapel fiir den Be-
trieb bei niedrigen Betriebstemperaturen zur Verfligung zu stellen, bei der bzw. dem eine leitfahige und fest
haftende Verbindung zwischen einer Elektrode und einem Interkonnektor, insbesondere aus ferritischem Stahl,
vorliegt und der Ubergangswiderstand zwischen Elektrode und Stahl so gering und stabil ist, dass dieser prak-
tisch keinen Einfluss auf den Langzeitbetrieb ausibt.

[0012] Die Aufgaben der Erfindung werden geldst durch ein Herstellungsverfahren mit den Merkmalen des
Anspruchs 1. Die Aufgabe wird weiterhin geldst durch einen Stahl-Keramik-Verbund mit den Merkmalen des
Nebenanspruchs. Ferner wird die Aufgabe durch die Verwendung dieses Stahl-Keramik-Verbunds gemaf wei-
terem Nebenanspruch gelost.

[0013] Vorteilhafte Ausfiihrungsformen des Herstellungsverfahrens, des Stahl-Keramik-Verbunds sowie sei-
ner Verwendung sind den jeweils darauf riickbezogenen Anspriichen zu entnehmen.

Gegenstand der Erfindung

[0014] Der erfindungsgemafe Stahl-Keramik-Verbund besteht aus einen Interkonnektor aus Stahl und einer
darauf angeordneten keramischen Verbindungsschicht. Mit Hilfe dieser keramischen Verbindungsschicht zwi-
schen Stahl und Keramik kann eine Elektrode und ein Interkonnektor einer Brennstoffzelle miteinander verbun-
den werden, wobei die Verbindungsschicht die gleiche oder ahnliche Zusammensetzung wie die Elektrode auf-
weist.

[0015] Der Interkonnektor des erfindungsgemafen Stahl-Keramik-Verbundes besteht vorteilhaft aus einem
Stahl, insbesondere einem ferritischen Stahl, wie er beispielsweise in DE 100 25 108 A1 beschrieben wird. Dort
werden Stahle offenbart, die eine chromoxidbildende Legierung mit 12 bis 28 Gew.-% Chrom, 0,1 bis 0,4
Gew.-% wenigstens eines sauerstoffaffinen Elements aus der Gruppe (Y, Ce, Zr, Hf und La), 0,2 bis 1 Gew.-%
Mn, 0,1 bis 0,4 Gew.-% Ti, sowie bis 2 Gew.-% eines weiteren Elements aus der Gruppe (Hf, Sr, Ca und Zr)
enthalten, welches die elektrische Leitfahigkeit von Oxiden auf Cr-Basis erhoht. Solche Werkstoffe bilden bei
Temperaturen zwischen 700 und 950°C an der Grenzflache Oxid/Gas regelmaRig eine MnCr,0,-Spinellphase
aus. Optional kénnen solche Stahle auch noch 0,1 bis 0,4 Gew.-% eines weiteren Elements aus der Gruppe
(Hf, Sr, Ca und Zr) aufweisen, sowie bis zu 0,5 Gew.-% Si und/oder Aluminium. Die vorgenannten Stahle mit
einem Chromgehalt von 18 bis 24 Gew.-% haben sich als besonders vorteilhaft herausgestellt.

[0016] Der erfindungsgemafie Stahl-Keramik-Verbund weist ferner eine keramische Verbindungsschicht auf.
Als geeignete Materialien fir eine solche Verbindungsschicht kénnen insbesondere Perowskite mit einer Zu-
sammensetzung gemal der Formel Ln, ,Sr,Mn, Co,O,; oder Ln, Sr,Fe, Co O, genannt werden, mit 0,1 < x
<04,01<y<0,6,0<3<x/2undLn=La-Lu.

[0017] Es hat sich herausgestellt, dass diese Materialien eine elektrische Leitfahigkeit von 60 bis 600 S/cm
aufweisen und schon bei Temperaturen von 700°C bis 900°C sehr gut haftende Schichten auf einem Interkon-
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nektor bzw. einer Elektrode ausbilden. Der Wert von 60 S/cm wird dabei von Verbindungen mit x, y = 0,1 er-
reicht, wahrend der gréRere Wert flr Verbindungen mit x = 0,4; y = 0,6 erhalten wird.

[0018] Diese keramische Verbindungsschicht in dem Verbund erméglicht es daher vorteilhaft, bei Brennstoff-
zellen-Systemen, die bei geringeren Betriebstemperaturen als 900°C betrieben werden, ferritischen Stahl als
Interkonnektormaterial einzusetzen. Ein solcher Stahl ist vorteilhaft sehr viel kostenglinstiger als die Materia-
lien, die bislang fir einen Hochtemperatureinsatz notwendig sind, wie beispielsweise Chrom-Basis-Legierun-
gen.

[0019] Diese vorgenannten Eigenschaften kdnnen insbesondere durch das erfindungsgemafe Herstellungs-
verfahren des Stahl-Keramik-Verbundes erzielt werden. Dabei wird zunachst ein Pulver mit der Zusammenset-
zung der keramischen Verbindungsschicht hergestellt. Dieses Pulver wird bei der Herstellung einer maximalen
Temperaturbehandlung von 500 bis 700°C ausgesetzt. Dieser Verfahrenschritt ermdéglicht einerseits, dass die
bei der Herstellung des Pulvers benétigten fliichtigen Bestandteile ausgetrieben werden. Ferner zeigen die auf
diese Art behandelten Pulver vorteilhaft die Eigenschaft, dass sie, wenn sie auf den ferritischen Interkonnektor
aufgebracht werden, in einem nachfolgenden Flgeprozess um 800 bis 900°C sehr gute Hafteigenschaften auf-
weisen, die deutlich Gber den bekannten Hafteigenschaften liegen, wie sie fir die Kombination Interkonnektor
auf Chrom Basis Legierung und Verbindungsschicht aus Kathodenmaterial einer SOFC liegen. Zudem konnten
durch Anderung der Pulveraufbereitung im Anschluss an das bekannte Herstellungsverfahren der Tropfenpy-
rolyse Keramikpulver hergestellt werden, die zwischen 700 und 900°C eine ausreichende Sinterfahigkeit be-
sitzen, und den zuvor genannten Nachteil nicht mehr aufwiesen (siehe dazu [4]).

[0020] Das Pulver selbst wird in Form einer Suspension oder einer Paste auf den Interkonnektor aufgebracht.
Dazu geeignete Verfahren wie beispielsweise Pulverspritzen oder Rakeln oder Rollen sind aus dem Stand der
Technik bekannt. Geeignete Schichtdicken fiir die aufgebrachte Suspension oder Paste liegen im Bereich von
20 bis 100 pm.

[0021] Bei dem Herstellungsverfahren des erfindungsgemalfen Stahl-Keramik-Verbundes kann vorteilhaft
auch gleich eine Elektrode mit einbezogen werden. Das bedeutet, das die Suspension oder die Paste, die den
Perowskiten fur die Verbindungsschicht aufweist, zwischen dem Interkonnektor und der Elektrode angeordnet
wird. Zusammen kénnen dann der Interkonnektor, die Elektrode und die dazwischen angeordnete Suspension
oder Paste bei Temperaturen zwischen 700 und 900°C gefiigt werden.

[0022] Vorteilhaft kann das Material fiir diese elektrisch leitfahige, keramische Verbindungsschicht zwischen
Interkonnektor und Kathode genutzt werden, um so zuséatzlich Fertigungstoleranzen auszugleichen.

[0023] Im Rahmen dieser Erfindung konnte auferdem auch das Probleme der héheren Ubergangswider-
standswerte in Kombination mit anderen (ferritischen) Metallen iberwunden werden, da die so hergestellten
Verbindungsschichten in Kombination mit einem ferritischen Interkonnektor regelmaRig einen sehr kleine
Ubergangswiderstand von weniger als R = 0,01 Q cm? aufweisen, und der auch im Dauerbetrieb einer Brenn-
stoffzelle keine merklichen Anderungen zeigt (AR von weniger als 0,005 Q cm? pro 1000 Stunden Betriebsdau-
er). Dies lasst sich auf die sehr diinne Korrosionsschicht zuriickfuhren, die sich bei den erfindungsgemafien
Materialkombinationen an der Grenzflache zwischen Interkonnektor und keramischer Verbindungsschicht aus-
bildet. Es wurde eine nur sehr geringe Wachstumskinetik der Korrosionsschicht beobachtet. So konnte selbst
nach einigen hundert Stunden Betriebsdauer in einer Hochtemperatur-Brennstoffzelle bei ca. 750°C Betriebs-
temperatur eine nur 0,1 bis 2 ym dicke Korrosionsschicht nachgewiesen werden.

Spezieller Beschreibungsteil

[0024] Im Folgenden wird die Erfindung anhand zweier Figuren und eines Ausfiihrungsbeispiels zur Herstel-
lung einer erfindungsgemafen Verbindungsschicht naher erlautert, ohne dass der Erfindungsgegenstand da-
durch beschrankt werden soll.

[0025] Es zeigen:

[0026] Fig. 1: Kontaktwiderstandsmessungen an erfindungsgemafien Stahl-Keramik-Verbunden bei 750°C.
Die Kurven zeigen den Verlauf fir die Materialkombinationen:

1: Fe 22Cr Mn-Stahl und La, 4Sr, ,Mn, ;C0o, ;0, 5-Keramik,

2: Fe 22Cr Mn-Stahl und Y, ;,Ca, ;MnO, ;-Keramik,

3: Fe 23Cr Mn-Stahl und La, ¢Sr, ,C00, s-Keramik,
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4: Fe 23Cr Mn-Stahl und Y, ;Ca, ,MnO, s-Keramik.

[0027] FEig. 2: Querschnitt durch einen erfindungsgemalen Fe 22Cr Mn-La, ¢Sr, ,Mn, ;Co, ;O 5-Verbund nach
1000 Stunden Test bei 750°C. oben: Stahl, unten: Keramik. Die dunkelgraue Reaktionszone zwischen Stahl
und Keramik ist etwa 1-1,5 pm dick.

[0028] Gegenstand der Erfindung ist ein Stahl-Keramik-Verbund, der eine hohe elektrische Leitfahigkeit fir
einen elektrischen Kontakt zwischen Kathode und Interkonnektor (in diesem Fall einem ferritischen Stahl) auf-
weist und der bereits bei Temperaturen von 700-900°C gut haftende Schichten ausbildet. Die fiir den erfin-
dungsgemalen Stahl-Keramik-Verbund verwendeten keramischen Materialien sind gut bekannt als Kathoden-
materialien furr die oxidkeramische Brennstoffzelle und bestehen aus (La, Sr)(Mn, Co)O, s-Perowskiten.

[0029] Die Schichten aus diesen Materialien sind bei den angegebenen Temperaturen verformbar und kon-
nen wahrend der Assemblierung innere Spannungen durch die geometrische Anordnung des Zellenstapels,
einer aullen angelegten Kraft abbauen.

[0030] Als Beispiel ist hier die Verfahrensweise fur die Zusammensetzung La, ¢Sr, ,Mn, ;Co, O, 5 angeflhrt:
a) Aus den entsprechenden Nitrat- und Acetatsalzen und Wasser gemaf [4] wird ein Rohpulver hergestellt,
dass nach der Tropfenpyrolyse noch weitgehend amorph ist und fliichtige Bestandteile enthalt.

b) Zum Austreiben dieser flichtige Bestandteile wird das Pulver einer Temperaturbehandlung unterzogen,
die jedoch noch nicht dazu flhrt, dass Sinterprozesse eintreten. Typischerweise liegen die Temperaturen
fur die Pulverbehandlung bei 500-700°C. Fliichtige Bestandteile sind innerhalb weniger Stunden ausgetrie-
ben.

¢) 100 g des Pulvers mit einer mittleren KorngréRe zwischen 0,3 bis 1,5 ym wird mit 100 bis 300 g einer
ethanolischen Lésung vermischt und anschlie3end auf einer Rollenbank so homogenisiert, dass eine sta-
bile Suspension entsteht. Zur Stabilisierung der Suspension werden 1 bis 8 g Dispergiermittel, wie bei-
spielsweise Dolapix ET85°, Dolapix PC33®, Hypermer KD2®, Hypermer KD6®, Hypermer KD7® bzw. BYK
9077® und 1 bis 10 g Binder, wie z. B. Poly(vinyl acetat), Methyl- bzw. Ethylecellulosen oder Polyvinylalko-
hole verwendet.

d) Diese Suspension wird durch eine Sprihtechnik, in diesem Fall durch Nafl3pulverspritzen, auf die Inter-
konnektorplatten aus ferritischem Stahl aufgebracht, wodurch eine vollstandige Beschichtung sowohl der
Leitungsstege als auch der Gaskanale erzielt wird. Die Dicke der Schicht sollte nach der Beschichtung etwa
20-100 ym betragen.

e) Nach Trocknen der Schicht werden die bespriihten Interkonnektorplatten und die am Rand mit Glaslot
beschichteten Brennstoffzellen abwechselnd zu einem Brennstoffzeilenstapel zusammengesetzt.

f) Nach dem Einsetzen in ein Metallgehduse mit Gasversorgungseinrichtung wird dieses Modul auf
800-900°C, vorzugsweise 850°C fir 2 bis 5 Stunden aufgeheizt und ist dann einsatzfahig,

[0031] Bei der Beschreibung der Figuren werden folgende Abklrzungen verwendet:
Fe 22Cr Mn-Stahl = (JS3),

Fe 23Cr Mn-Stahl = (ZMG232),

La, gSry ,Mn, sCo, 5O, 5-Keramik = (LSMC) und

Y,5Cay,MnO, g-Keramik = YCM),

[0032] Das Resultat eines solchen Stahl-Keramik-Verbundes (1), d. h. eines Fe 22Cr
Mn-La, ;Sr, ,Mn, ;Co, ;O 5-Verbundes ist in Fig. 1 dargestellt. Dieser Verbund zeigt zu Beginn der Messung ei-
nen sehr geringen Widerstand von R, = 0,008 Q cm?. Wahrend der gesamten Messdauer andert sich der Wi-
derstand nur um 0,002 Q cm?1000 h und ist damit auRerordentlich stabil.

[0033] Der Vergleichin Abb. 1 mitY,,Ca,,MnO, ; und dem Stahl ZMG232 (2) zeigt, dass sowohl die Keramik
als auch der Stahl einen wesentlichen Einfluss auf den Widerstand austibt, wobei die Stahlzusammensetzung
nur geringfligig anders ist (Hauptbestandteile). Die Angaben in der folgenden Tabelle sind Angaben in Gew.-%

Fe Cr Si Mn Ni Al N
ZMG232 74,3 22,0 0,43 0,51 1,3 0,24 0,004
JS3 75,2 22,9 0,14 0,55 0,95 0,17 0,013

[0034] Als Griunde fir die niedrigen Widerstande ist anzufiihren, dass
a) die Reaktionszone zwischen Fe 22Cr Mn-Stahl und La, ¢Sr, ,Mn, ;Co, ;O, ;-Keramik nach 500 Stunden
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Testdauer bei 750°C nur etwa 0,5 ym und nach 1000 Stunden Testdauer nur etwa 1 bis 1,5 pm dick ist (sie-
he Fig. 2) und dass
b) durch den niedrigeren Si-Gehalt keine SiO,-Anreicherungen an der Reaktionszone zu beobachten sind.

[0035] In der Anmeldung zitierte Literatur:

[1] D. Stolten, in: Verbundwerkstoffe und Werkstoffverbunde, Hrsg.: G. Ziegler, DGM Informationsgesell-
schaft-Verlag, 1996, S. 283

[2] H. P. Buchkrerner, U. Diekmann, L. G. J. de Haart, H. Kabs, U. Stimming, D. Stover, in: Proc. 5" Int. Symp.
Solid Oxide Fuel Cells (SOFC-V), Hrsg.: U. Stimming, S. C. Singhal, H. Tagawa, W. Lehnert, The Electroche-
mical Society, Pennington, NJ, 1997, S. 160

[3]1Y. Larring und T. Norby, J. Electrochem. Soc. 147 (2000) 3251-3256).

[4] N. Christiansen und P. Gordes, Powder Synthesis and Tape Casting o Strontium Doped Lanthanum Man-
ganites for SOFC Electrodes, in Proc. Second Intl. Symp. on Solid Oxide Fuel Cells, ed. F. Grosz und P. Zegers,
Athen (1991), S. 495).

Patentanspriiche

1. Verfahren zur Herstellung eines Stahl-Keramik-Verbundes umfassend einen Interkonnektor aus Stahl,
sowie eine darauf angeordnete keramische, elektrisch leitfahige Verbindungsschicht, mit den Schritten
a) es wird ein Interkonnektor aus einem ferritischen Stahl umfassend 18-24 Gew.-% Cr eingesetzt,
b) auf den Interkonnektor wird eine Suspension oder Paste umfassend einen Perowskiten mit der Zusammen-
setzung Ln,,Sr,Mn,,Co O, ; oder Ln, Sr,Fe, Co O, ; aufgebracht,
mit0,1<x<0,4,0,1<y=<0,6,0<8=<x/2undLn=La-Lu,
c) der Interkonnektor und die darauf aufgebrachte Suspension oder Paste werden auf eine Fligetemperatur
zwischen 800-900°C erwarmt, wobei sich aus der Suspension oder der Paste die keramische, elektrisch leit-
fahige Verbindungsschicht ausbildet.

2. Verfahren nach vorhergehendem Anspruch 1, bei dem
a) zunachst aus einer nitrat- und acetathaltigen Lésung ein Rohpulver mit einer Zusammensetzung geman der
Formel Ln,,Sr,Mn, ,Co O, ; oder Ln,,Sr,Fe, CoO;, mit0,1<x<0,4,0,1<y=<0,6,0<d<x2undLn=La-
Lu hergestellt wird,
b) das Pulver bei 500-700°C temperaturbehandelt wird,
¢) und aus dem Pulver eine Suspension oder Paste hergestellt wird, die auf den Interkonnektor aufgebracht
wird.

3. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche 1 bis 2, bei dem ein Interkonnektor aus einem
ferritischen Stahl umfassend 18-24 Gew.-% Cr und weiteren Legierungselementen, insbesondere Mn, mit je-
weils weniger als 2 Gew.-%, eingesetzt wird.

4. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche 1 bis 3, bei dem das Aufbringen der Suspension
oder Paste zwischen dem Interkonnektor und einer oxidkeramischen Kathode erfolgt, und der Interkonnektor,
die aufgebrachte Suspension oder Paste und die Kathode gemeinsam auf die Fligetemperatur zwischen
800-900°C erwarmt werden.

5. Stahl-Keramik-Verbund hergestellt nach einem Verfahren gemass einem der Anspriiche 1 bis 4, umfas-
send
a) einen Interkonnektor aus einem ferritischen Stahl mit 18-24 Gew.-% Cr sowie
b) eine darauf angeordnete keramische, elektrisch leitfahige Verbindungsschicht, die einen Perowskiten der
Zusammensetzung Ln, ,Sr,MnCo, O, 5 oder Ln, ,Sr,Fe, Co O, ; aufweist, mit 0,1 <x<04,0,1<y=<06,0<
® < x/2und Ln = La - Lu, wobei
c¢) der Anfangsiibergangswiderstand an der Grenzflache Interkonnektor — keramische Verbindungsschicht we-
niger als R = 0,01 Q cm? betragt.

6. Stahl Keramik-Verbund nach vorhergehendem Anspruch 5, der im Dauereinsatz bei Temperaturen un-
terhalb von 900°C an der Grenzflache Interkonnektor keramische Verbindungsschicht eine Korrosionsschicht
aufweist, die dunner als 2, ym, insbesondere dunner als 1 pm ist.

7. Stahl-Keramik-Verbund nach einem der vorhergehenden Anspriiche 5 bis 6, bei dem der Ubergangswi-

derstand bei Einsatz unterhalb von 850°C eine Widerstandsanderung AR von weniger als 0,005 Q cm? pro
1000 Stunden Betriebsdauer aufweist.
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8. Stahl-Keramik-Verbund nach einem der vorhergehenden Anspriiche 5 bis 7, bei dem der Interkonnektor
aus einem ferritischen Stahl mit 18-24 Gew.-% Cr und weiteren Legierungselementen, insbesondere Mn, mit
jeweils weniger als 2 Gew.-%, besteht.

9. Stahl-Keramik-Verbund nach einem der vorhergehenden Anspriiche 5 bis 8, bei dem die keramische
Verbindungsschicht eine Zusammensetzung gemass der Formel Ln,,Sr,Mn, Co, O, ; oder Ln, ,Sr,Fe, , Co,0O;
aufweist, mit0,1<x<0,4,0,1<y<0,6,0<0<x/2undLn=La-Lu.

10. Verwendung eines Stahl-Keramik-Verbunds nach einem der Anspriiche 5 bis 9 in einer Hochtempera-
tur-Brennstoffzelle.

11. Verwendung eines Stahl-Keramik-Verbunds nach Anspruch 5 bis 9 in einem Hochtemperatur-Brenn-
stoffzellenstapel.

Es folgt ein Blatt Zeichnungen
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Anhangende Zeichnungen
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