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Beschreibung

[0001] Die vorliegende Erfindung betrifft eine sinter-
bare Kompositelektrolyt-Zusammensetzung, einen
gesinterten Kompositelektrolyt, ein Verfahren zur
Herstellung eines gesinterten Kompositelektrolyts so-
wie die Verwendung des gesinterten Kompositelek-
trolyts in einer Brennstoffzelle, vorzugsweise einer
Festoxidbrennstoffzelle, einer Abgassonde oder ei-
nem Hochtemperatur-Gassensor und eine Brenn-
stoffzelle, vorzugsweise Festoxidbrennstoffzelle, Ab-
gassonde oder Hochtemperatur-Gassensor enthal-
tend den gesinterten Kompositelektrolyt.

Hintergrund der Erfindung

[0002] Produktionsbedingt ist es notwendig, einen
per Additive Layer Manufacturing (ALM) oder per
nicht konventionellem 3D Fertigungsverfahren, wie z.
B. Webetechnik, gefertigten SOFC-Monobloc-Grin-
korper gleich aus allen erforderlichen elektroche-
misch aktiven Schichten zu fertigen. Dies bedingt,
dass alle Schichten oder Materialien (Anode, Elek-
trolyt, Kathode), beispielsweise drei oder bis zu acht
Schichten oder Materialien, bei ein und derselben
Temperatur und Fligezeit co-gesintert werden mus-
sen. Da mit steigender Sintertemperatur und Fiige-
zeit die Materialien eine héhere Dichte erreichen und
bei niedrigeren Temperaturen poréser bleiben, ste-
hen die Notwendigkeit eines gasdichten Elektrolyten
und mdglichst pordser Elektroden im direkten Wider-
spruch zueinander. Ein Elektrolyt, der eine Dichte
groRer 5.90 g/cm?® besitzt gilt im Bereich der SOFC-
Technologie als gasdicht.

[0003] Es ware somit wlinschenswert eine sinter-
bare Kompositelektrolyt-Zusammensetzung bereit-
zustellen, die fur eine Brennstoffzelle, vorzugswei-
se Festoxidbrennstoffzelle, Abgassonde oder Hoch-
temperatur-Gassensor verwendet werden kann und
im gesinterten Zustand eine gute lonenleitfahigkeit
(O*) aufweist. Ferner wére es wiinschenswert ei-
ne sinterbare Kompositelektrolyt-Zusammensetzung
bereitzustellen, die per Additive Layer Manufacturing
(ALM) oder per nicht konventionellem 3D Fertigungs-
verfahren, wie z. B. Webetechnik, verarbeitet wer-
den kann. Des Weiteren ware es wiinschenswert ei-
ne sinterbare Kompositelektrolyt-Zusammensetzung
bereitzustellen, die bei Sintertemperaturen von Tg;e,
< 1300°C und einer Flgezeit von t;¢e < 5 h dennoch
gasdicht wird und ein gesintertes Produkt mit einer
Dichte von 2 5.9 g/cm? erhalten wird, das gleichzeitig
dinn dimensionierbar ist, d. h. eine moglichst hohe
mechanische Stabilitat aufweist.

[0004] Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es da-
her, eine sinterbare Kompositelektrolyt-Zusammen-
setzung zur Verfliigung zu stellen, die fir eine Brenn-
stoffzelle, vorzugsweise Festoxidbrennstoffzelle, Ab-
gassonde oder Hochtemperatur-Gassensor verwen-
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det werden kann und im gesinterten Zustand eine
gute lonenleitfahigkeit (0%) aufweist. Des Weiteren
ist eine Aufgabe der vorliegenden Erfindung, dass
die sinterbare Kompositelektrolyt-Zusammensetzung
per Additive Layer Manufacturing (ALM) oder per
nicht konventionellem 3D Fertigungsverfahren, wie z.
B. Webetechnik, verarbeitet werden kann. Ferner ist
eine Aufgabe der vorliegenden Erfindung, dass die
sinterbare Kompositelektrolyt-Zusammensetzung bei
Sintertemperaturen von T < 1300°C und einer FU-
gezeit von tg;qe < 5 h verarbeitet werden kann und
zu einem gasdichten Elektrolytkomposit fuhrt, der ei-
ne Dichte von 2 5.9 g/cm?® aufweist und gleichzeitig
dinn dimensionierbar ist, d. h. eine moglichst hohe
mechanische Stabilitat aufweist.

[0005] Diese Aufgaben werden durch die in den
Ansprichen definierten Gegenstande geldst. Vorteil-
hafte Ausfuihrungsformen sind Gegenstand von Un-
teranspriichen.

Zusammenfassung der Erfindung

[0006] Ein erster Gegenstand der vorliegenden Er-
findung ist dementsprechend eine sinterbare Kompo-
sitelektrolyt-Zusammensetzung, umfassend
a) ein Elektrolyt ausgewahlt aus der Gruppe be-
stehend aus 8YSZ, 10Sc1CeSZ, 10Sc1AISZ, 10
Sc2YbSZ, 3YSZ, 6ScSZ und Mischungen hier-
von, und
b) mindestens ein in dem Elektrolyt verteiltes Ma-
terial in einer Menge von 0.1 bis 15.0 Gew.-%,
bezogen auf das Gesamtgewicht des Elektrolyts,
wobei das Material eine durchschnittliche Partikel-
gréBe dsy von 1 bis 80 nm aufweist.

[0007] Die erfindungsgemale sinterbare Komposit-
elektrolyt-Zusammensetzung kann per Additive Lay-
er Manufacturing (ALM) oder per nicht konventionel-
lem 3D Fertigungsverfahren, wie z. B. Webetechnik,
verarbeitet werden. Ein weiterer Vorteil ist, dass die
sinterbare Kompositelektrolyt-Zusammensetzung bei
Sintertemperaturen von T, < 1300°C und einer FU-
gezeit von tg;ee < 5 h zu einem Elektrolytkomposit
fuhrt, der gasdicht ist und eine Dichte von = 5.9 g/
cm?® aufweist und gleichzeitig diinn dimensionierbar
ist. Ein weiterer Vorteil ist, dass die erfindungsge-
male sinterbare Kompositelektrolyt-Zusammenset-
zung im gesinterten Zustand eine gute lonenleitfahig-
keit (O%) aufweist und somit fiir eine Brennstoffzel-
le, vorzugsweise Festoxidbrennstoffzelle, Abgasson-
de oder Hochtemperatur-Gassensor verwendet wer-
den kann.

[0008] Beispielsweise umfasst die sinterbare Kom-
positelektrolyt-Zusammensetzung den Elektrolyt in
einer Menge von 85 bis 99.9 Gew.-%, bezogen auf
das Gesamtgewicht der Zusammensetzung.



DE 10 2014 019 259 A1

[0009] Beispielsweise weist der Elektrolyt eine
durchschnittliche Partikelgréfie dsg von 0.5 bis 5 um
aufweist und/oder der Elektrolyt eine Partikelgréfe
dgg von < 5 pm auf.

[0010] Beispielsweise ist das mindestens eine in
dem Elektrolyt verteilte Material ausgewahlt aus der
Gruppe umfassend 8YSZ, Al,O5, MgO, Al, Mg, 3YSZ,
6ScSZ, 10Sc1CeSZ, 10Sc1AISZ, 10Sc2YbSZ und
Mischungen hiervon.

[0011] Beispielsweise umfasst das in dem Elektrolyt
verteilte Material mindestens zwei Materialien ausge-
wahlt aus der Gruppe umfassend 8YSZ, Al,O,;, MgO,
Al, Mg, 3YSZ, 6ScSZ, 10Sc1CeSZ, 10Sc1AISZ, 10
Sc2YbSZ und Mischungen hiervon umfasst, bevor-
zugt mindestens drei Materialien ausgewahlt aus der
Gruppe umfassend 8YSZ, Al,O5, MgO, Al, Mg, 3YSZ,
6ScSZ, 10Sc1CeSZ, 10Sc1AISZ, 10Sc2YbSZ und
Mischungen hiervon.

[0012] Beispielsweise umfasst die sinterbare Kom-
positelektrolyt-Zusammensetzung das mindestens
eine in dem Elektrolyt verteilte Material in einer Men-
ge von 0.2 bis 10.0 Gew.-%, bezogen auf das Ge-
samtgewicht des Elektrolyts.

[0013] Beispielsweise weist das mindestens eine in
dem Elektrolyt verteilte Material eine durchschnittli-
che Partikelgrée dsy von 2 bis 50 nm auf.

[0014] Beispielsweise liegt das mindestens eine in
dem Elektrolyt verteilte Material in Form von Nano-
pulver oder Nanofasern vor.

[0015] Beispielsweise umfasst die sinterbare Kom-
positelektrolyt-Zusammensetzung zuséatzlich ein wei-
teres Material mit einer durchschnittlichen Partikel-
gréfRe dsg von 1 bis 5 pm.

[0016] Beispielsweise umfasst die sinterbare Kom-
positelektrolyt-Zusammensetzung das weitere Mate-
rial in einer Menge von 0.1 bis 1.0 Gew.-%, bezogen
auf das Gesamtgewicht des Elektrolyts.

[0017] Die vorliegende Erfindung stellt ferner ein ge-
sintertes Kompositelektrolyt zur Verfligung, umfas-
send die sinterbare Kompositelektrolyt-Zusammen-
setzung, wie hierin beschrieben.

[0018] Beispielsweise weist der gesinterte Komposi-
telektrolyt eine Dichte von 2 5.9 g/cm?® auf.

[0019] Die vorliegende Erfindung stellt ferner ein
Verfahren zur Herstellung des gesinterten Komposit-
elektrolyts zur Verfiigung, umfassend die Schritte
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i) Bereitstellung einer sinterbaren Kompositelek-
trolyt-Zusammensetzung, wie hierin beschrieben,
ii) Sintern der sinterbaren Kompositelektrolyt-Zu-
sammensetzung bei Temperaturen von < 1300°C
und einer Fligezeit von < 5 h.

[0020] Ferner betrifft die vorliegende Erfindung die
Verwendung des gesinterten Kompositelektrolyts,
wie hierin beschrieben, in einer Brennstoffzelle, vor-
zugsweise einer Festoxidbrennstoffzelle, einer Ab-
gassonde oder einem Hochtemperatur-Gassensor.
Ebenso betrifft die vorliegende Erfindung eine Brenn-
stoffzelle, vorzugsweise Festoxidbrennstoffzelle, Ab-
gassonde oder Hochtemperatur-Gassensor enthal-
tend den gesinterten Kompositelektrolyt, wie hierin
beschrieben.

Detaillierte Beschreibung der Erfindung

[0021] Die vorliegende Erfindung betrifft eine sinter-
bare Kompositelektrolyt-Zusammensetzung, umfas-
send
a) ein Elektrolyt ausgewahlt aus der Gruppe be-
stehend aus 8YSZ, 10Sc1CeSZ, 10Sc1AISZ, 10
Sc2YbSZ, 3YSZ, 6ScSZ und Mischungen hier-
von, und
b) mindestens ein in dem Elektrolyt verteiltes Ma-
terial in einer Menge von 0.1 bis 15.0 Gew.-%,
bezogen auf das Gesamtgewicht des Elektrolyts,
wobei das Material eine durchschnittliche Partikel-
gréBe ds von 1 bis 80 nm aufweist.

[0022] Der Begriff ,sinterbar’ bedeuted, dass fein-
kdrnige, metallische und/oder metall-oxidische Mate-
rialien vermischt und unter erhéhter Temperatur ver-
dichtet werden, wobei die Temperaturen unterhalb
der Schmelztemperatur der Hauptkomponente blei-
ben.

[0023] Ein Erfordernis der vorliegenden Erfindung
ist, dass die sinterbare Kompositelektrolyt-Zusam-
mensetzung ein Elektrolyt ausgewahlt aus der Grup-
pe bestehend aus 8YSZ, 10Sc1CeSZ, 10Sc1AISZ,
10Sc2YbSZ, 3YSZ, 6ScSZ und Mischungen hiervon
umfasst.

[0024] Der Elektrolyt ist die Hauptkomponente der
sinterbaren Kompositelektrolyt-Zusammensetzung.

[0025] In einer Ausflihrungsform der vorliegenden
Erfindung umfasst die sinterbare Kompositelektrolyt-
Zusammensetzung 8YSZ, 10Sc1CeSZ, 10Sc1AISZ
oder 10Sc2YbSZ, 3YSZ, 6ScSZ als Elektrolyt. Bei-
spielsweise umfasst die sinterbare Kompositelek-
trolyt-Zusammensetzung 8YSZ oder 10Sc1CeSZ
als Elektrolyt. Vorzugsweise umfasst die sinterbare
Kompositelektrolyt-Zusammensetzung 10Sc1CeSZ
als Elektrolyt.



DE 10 2014 019 259 A1

[0026] In einer Ausflihrungsform der vorliegenden
Erfindung liegt der Elektrolyt in der kubischen oder
tetragonalen Kristallphase vor. Vorzugsweie liegt der
Elektrolyt in der kubischen Kristallphase vor.

[0027] Zusatzlich oder alternativ weist der Elektrolyt
eine ausreichende mechanische Stabilitdt auf. Bei-
spielsweise weist der Elektrolyt eine mechanische
Stabilitédt von 170 bis 550 MPa oder von 170 bis 350
MPa auf. Vorzugsweise weist der Elektrolyt eine me-
chanische Stabilitédt von 180 bis 250 MPa auf. Alter-
nativ weist der Elektrolyt eine mechanische Stabilitat
von 210 bis 340 MPa auf.

[0028] In einer Ausfihrungsform der vorliegenden
Erfindung hat der Elektrolyt eine Leitféahigkeit von
0.07 bis 0.25 S/cm oder von 0.07 bis 0.23 S/cm. Vor-
zugsweise hat der Elektrolyt eine Leitféahigkeit von
0.07 bis 0.09 S/cm. Alternativ hat der Elektrolyt eine
Leitféahigkeit von 0.17 bis 0.23 S/cm.

[0029] Wie bereits oben erwahnt, stellt der Elektro-
Iyt die Hauptkomponente der sinterbaren Komposite-
lektrolyt-Zusammensetzung dar. Die sinterbare Kom-
positelektrolyt-Zusammensetzung umfasst den Elek-
trolyt daher vorzugsweise in einer Menge von 85 bis
99.9 Gew.-%, bezogen auf das Gesamtgewicht der
Zusammensetzung. Alternativ umfasst die sinterbare
Kompositelektrolyt-Zusammensetzung den Elektrolyt
in einer Menge von 90 bis 99.9 Gew.-%, bezogen
auf das Gesamtgewicht der Zusammensetzung. Bei-
spielsweise umfasst die sinterbare Kompositelektro-
lyt-Zusammensetzung den Elektrolyt in einer Menge
von 90 bis 95 Gew.-%, bezogen auf das Gesamtge-
wicht der Zusammensetzung.

[0030] Um eine sinterbaren Kompositelektrolyt-Zu-
sammensetzung mit ausreichender mechanischer
Stabilitdt zu erzielen, ist es vorteilhaft, wenn der Elek-
trolyt eine bestimmte durchschnittliche PartikelgroRRe
aufweist.

[0031] Insbesondere ist es vorteilhaft, wenn der
Elektrolyt eine durchschnittliche PartikelgrofRe ds
von 0.5 bis 5 pym aufweist. Beispielsweise weist
der Elektrolyt eine durchschnittliche Partikelgréfie ds
von 0.7 bis 2.5 ym auf. Vorzugsweise weist der Elek-
trolyt eine durchschnittliche Partikelgré3e dg, von 0.9
bis 1.5 pm auf.

[0032] Wenn nicht anders angegeben, wurden alle
PartikelgrélRen per Laserstreuung bestimmt. Gerate
und Verfahren zur Bestimmung von PartikelgréRen
per Laserstreuung sind dem Fachmann bekannt.

[0033] Zusatzlich oder alternativ weist der Elektrolyt
eine PartikelgroRe dgy von <5 pm auf.

[0034] Um die Sintertemperatur der sinterbaren
Kompositelektrolyt-Zusammensetzung zu erniedri-
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gen, ist es ein Erfordernis der vorliegenden Erfin-
dung, dass die sinterbare Kompositelektrolyt-Zusam-
mensetzung mindestens ein in dem Elektrolyt verteil-
tes Material in einer Menge von 0.1 bis 15.0 Gew.-%,
bezogen auf das Gesamtgewicht des Elektrolyts, um-
fasst, wobei das Material eine durchschnittliche Par-
tikelgréfie dsy von 1 bis 80 nm aufweist.

[0035] Furdie sinterbare Kompositelektrolyt-Zusam-
mensetzung ist es besonders vorteilhaft, wenn das
mindestens eine in dem Elektrolyt verteilte Material
homogen in dem Elektrolyt verteilt ist.

[0036] Alternativ kann das mindestens eine in dem
Elektrolyt verteilte Material inhomogen in dem Elek-
trolyt verteilt sein.

[0037] Vorzugsweise ist das mindestens eine in dem
Elektrolyt verteilte Material homogen in dem Elektro-
Iyt verteilt.

[0038] Vorzugsweise umfasst die sinterbare Kompo-
sitelektrolyt-Zusammensetzung das mindestens eine
in dem Elektrolyt verteilte Material in einer Menge von
0.1 bis 10.0 Gew.-% oder von 0.1 bis 7.5 Gew.-%,
bezogen auf das Gesamtgewicht des Elektrolyts.

[0039] Prinzipiell kann jedes metallische und/oder
metall-oxidische Material, das eine durchschnittliche
Partikelgréfle dsg von 1 bis 80 nm aufweist, einge-
setzt werden. Vorzugsweise wird das mindestens ei-
ne in dem Elektrolyt verteilte Material jedoch ausge-
wahlt aus der Gruppe umfassend 8YSZ, Al,O5, MgO,
Al, Mg, 3YSZ, 6ScSZ, 10Sc1CeSZ, 10Sc1AISZ, 10
Sc2YbSZ und Mischungen hiervon.

[0040] In einer Ausflhrungsform der vorliegenden
Erfindung umfasst die sinterbare Kompositelektro-
lyt-Zusammensetzung ein in dem Elektrolyt verteil-
tes Material ausgewahlt aus der Gruppe umfas-
send 8YSZ, Al,O;, MgO, Al, Mg, 3YSZ, 6ScSZ, 10
Sc1CeSZ, 10Sc1AISZ, 10Sc2YbSZ und Mischungen
hiervon.

[0041] Wenn die sinterbare Kompositelektrolyt-Zu-
sammensetzung ein in dem Elektrolyt verteiltes Ma-
terial ausgewahlt aus der Gruppe umfassend 8YSZ,
Al,O5, MgO, Al, Mg, 3YSZ, 6ScSZ, 10Sc1CeSZ, 10
Sc1AISZ, 10Sc2YbSZ und Mischungen hiervon um-
fasst, ist das in dem Elektrolyt verteilte Material vor-
zugsweise 8YSZ.

[0042] Alternativ umfasst das in dem Elektrolyt ver-
teilte Material mindestens zwei Materialien ausge-
wahlt aus der Gruppe umfassend 8YSZ, Al,O5, MgO,
Al, Mg, 3YSZ, 6ScSZ, 10Sc1CeSZ, 10Sc1AISZ, 10
Sc2YbSZ und Mischungen hiervon. Beispielswei-
se umfasst das in dem Elektrolyt verteilte Material
zwei Materialien ausgewahlt aus der Gruppe umfas-
send 8YSZ, Al,O5;, MgO, Al, Mg, 3YSZ, 6ScSZ, 10
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Sc1CeSZ, 10Sc1AISZ, 10Sc2YbSZ und Mischungen
hiervon.

[0043] Umfasst das in dem Elektrolyt verteilte Ma-
terial mindestens zwei, vozugsweise zwei, Materia-
lien ausgewahlt aus der Gruppe umfassend 8YSZ,
Al,O5, MgO, Al, Mg, 3YSZ, 6ScSZ, 10Sc1CeSZ, 10
Sc1AISZ, 10Sc2YbSZ und Mischungen hiervon, um-
fasst das in dem Elektrolyt verteilte Material vorzugs-
weise eine Mischung aus MgO und Al,O5.

[0044] Liegt das in dem Elektrolyt verteilte mindes-
tens eine Material als Mischung aus MgO und Al,O4
vor, umfasst die Mischung MgO und Al,O; vorzugs-
weise in einem bestimmten Gewichtsverhaltnis. Bei-
speilsweise liegen MgO und Al,O; in einem Ge-
wichtsverhéltnis (Gew[MgQOJ]/Gew[Al,O3]) von 10:1
bis 1:10 vor. Vorzugsweise liegen MgO und Al,O; in
einem Gewichtsverhaltnis (Gew[MgO)/Gewl[Al,O,])
von 5:1 bis 1:5 vor. In einer Ausfiihrungsform liegen
MgO und Al,O5 in einem Gewichtsverhéltnis (Gew
[MgOJ/Gew[Al,O]) von ungefahr 1:1 vor.

[0045] Alternativ umfasst das in dem Elektrolyt ver-
teilte Material mindestens drei Materialien ausge-
wahlt aus der Gruppe umfassend 8YSZ, Al,O,, MgO,
Al, Mg, 3YSZ, 6ScSZ, 10Sc1CeSZ, 10Sc1AISZ, 10
Sc2YbSZ und Mischungen hiervon. Beispielswei-
se umfasst das in dem Elektrolyt verteilte Material
drei Materialien ausgewahlt aus der Gruppe umfas-
send 8YSZ, Al,O;, MgO, Al, Mg, 3YSZ, 6ScSZ, 10
Sc1CeSZ, 10Sc1AISZ, 10Sc2YbSZ und Mischungen
hiervon.

[0046] Umfasst das in dem Elektrolyt verteilte Ma-
terial mindestens drei, vozugsweise drei, Materiali-
en ausgewahlt aus der Gruppe umfassend 8YSZ,
Al,O5, MgO, Al, Mg, 3YSZ, 6ScSZ, 10Sc1CeSZ, 10
Sc1AISZ, 10Sc2YbSZ und Mischungen hiervon, um-
fasst das in dem Elektrolyt verteilte Material vorzugs-
weise eine Mischung aus 8YSZ, Al,O5 und MgO.

[0047] Liegt das in dem Elektrolyt verteilte mindes-
tens eine Material als Mischung aus 8YSZ, Al,O5 und
MgO vor, umfasst die Mischung 8YSZ, Al,O5 und
MgO vorzugsweise in einem bestimmten Gewichts-
verhéltnis. Beispeilsweise liegen 8YSZ, Al,O; und
MgO in einem Gewichtsverhaltnis (Gew[8YSZ])/Gew
[Al,O4]/Gew[MgO]) von 20:1:1 bis 1:1:1 vor. Vorzugs-
weise liegen 8YSZ, Al,O; und MgO in einem Ge-
wichtsverhaltnis (Gew[8YSZ])/Gewl[Al,O,;]/Gew[MgO]
) von 15:1:1 bis 5:1:1 vor. In einer Ausfuhrungsform
liegen 8YSZ, Al,O; und MgO in einem Gewichtsver-
héltnis (Gew[8YSZ]/Gew[Al,04]/Gew[MgO]) von un-
gefahr 10:1:1 vor.

[0048] Die sinterbare Kompositelektrolyt-Zusam-
mensetzung umfasst, vorzugsweise enthalt, daher
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a) ein Elektrolyt ausgewahlt aus der Gruppe be-
stehend aus 8YSZ, 10Sc1CeSZ, 10Sc1AISZ, 10
Sc2YbSZ, 3YSZ, 6ScSZ und Mischungen hier-
von, und

b) mindestens ein, bevorzugt mindestens zwei,
noch bevorzugter mindestens drei, in dem Elektro-
Iyt verteiltes Material/verteilte Materialien in einer
Menge von 0.1 bis 15.0 Gew.-%, bezogen auf das
Gesamtgewicht des Elektrolyts, wobei das Mate-
rial/die Materialien eine durchschnittliche Partikel-
gréBe dsy von 1 bis 80 nm aufweist/aufweisen.

[0049] In einer Ausfiihrungsform umfasst, vorzugs-

weise enthalt, die sinterbare Kompositelektrolyt-Zu-

sammensetzung daher
a) ein Elektrolyt ausgewahlt aus der Gruppe be-
stehend aus 8YSZ, 10Sc1CeSZ, 10Sc1AISZ, 10
Sc2YbSZ, 3YSZ, 6ScSZ und Mischungen hier-
von, und
b) ein, bevorzugt zwei, noch bevorzugter drei, in
dem Elektrolyt verteiltes Material/verteilte Mate-
rialien in einer Menge von 0.1 bis 15.0 Gew.-%,
bezogen auf das Gesamtgewicht des Elektrolyts,
wobei das Material/die Materialien eine durch-
schnittliche Partikelgréfie ds, von 1 bis 80 nm auf-
weist/aufweisen.

[0050] Die sinterbare Kompositelektrolyt-Zusam-
mensetzung kann das mindestens eine in dem Elek-
trolyt verteilte Material in unterschiedlichen Mengen
umfassen.

[0051] Beispielsweise umfasst die sinterbare Kom-
positelektrolyt-Zusammensetzung das mindestens
eine in dem Elektrolyt verteilte Material vorzugsweise
in einer Menge von 2.5 bis 10.0 Gew.-% oder von 4.0
bis 7.5 Gew.-%, bezogen auf das Gesamtgewicht des
Elektrolyts, wenn das mindestens eine in dem Elek-
trolyt verteilte Material 8YSZ darstellt.

[0052] Umfasst das in dem Elektrolyt verteilte Ma-
terial mindestens ein Material ausgewahlt aus der
Gruppe umfassend Al,O5;, MgO, Al, Mg und Mischun-
gen hiervon, umfasst die sinterbare Kompositelektro-
lyt-Zusammensetzung das mindestens eine in dem
Elektrolyt verteilte Material vorzugsweise in einer
Menge von 0.2 bis < 2.5 Gew.-% oder von 0.3 bis 1.5
Gew.-%, bezogen auf das Gesamtgewicht des Elek-
trolyts.

[0053] In einer Ausflihrungsform der vorliegenden
Erfindung weist das mindestens eine in dem Elektro-
Iyt verteilte Material eine durchschnittliche Partikel-
gréBe dsy von 2 bis 50 nm auf. Beispielsweise weist
das mindestens eine in dem Elektrolyt verteilte Mate-
rial eine durchschnittliche Partikelgréf3e ds, von 2 bis
10 nm oder von 5 bis 10 nm auf.
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[0054] Beispielsweise liegt das mindestens eine in
dem Elektrolyt verteilte Material in Form von Nano-
pulver oder Nanofasern vor.

[0055] In einer Ausflihrungsform der vorliegenden
Erfindung kann die sinterbare Kompositelektrolyt-
Zusammensetzung ein weiteres Material mit einer
durchschnittlichen Partikelgréfie dsy von 1 bis 5 ym
umfassen. Dies ist besonders vorteilhaft, um das Sin-
terverhalten des Kompositelektrolyts zu verbessern.

[0056] Beispielsweise umfasst die sinterbare Kom-
positelektrolyt-Zusammensetzung ein weiteres Mate-
rial mit einer durchschnittlichen PartikelgroRRe ds, von
1 bis 3 ym oder von 1.5 bis 2.5 pm.

[0057] Umfasst die sinterbare Kompositelektrolyt-
Zusammensetzung ein weiteres Material, ist das wei-
tere Material vorzugsweise MgO oder Al,O;.

[0058] In einer Ausflihrungsform umfasst die sinter-
bare Kompositelektrolyt-Zusammensetzung das wei-
tere Material vorzugsweise in einer Menge von 0.1
bis 1.0 Gew.-%, bezogen auf das Gesamtgewicht
des Elektrolyts. Beispielsweise umfasst die sinterba-
re Kompositelektrolyt-Zusammensetzung das weite-
re Material in einer Menge von 0.1 bis 0.8 Gew.-%
oder von 0.2 bis 0.8 Gew.-%, bezogen auf das Ge-
samtgewicht des Elektrolyts. Vorzugsweise umfasst
die sinterbare Kompositelektrolyt-Zusammensetzung
das weitere Material in einer Menge von 0.3 bis 0.7
Gew.-% oder von 0.4 bis 0.6 Gew.-%, bezogen auf
das Gesamtgewicht des Elektrolyts.

[0059] Aufgrund der Vorteile, die die sinterbare Kom-
positelektrolyt-Zusammensetzung bietet, betrifft die
vorliegende Erfindung auch ein gesinterten Komposi-
telektrolyt, der die sinterbare Kompositelektrolyt-Zu-
sammensetzung, wie hierin beschreiben, umfasst.

[0060] Die sinterbare Kompositelektrolyt-Zusam-
mensetzung bietet den Vorteil, dass sie per Additi-
ve Layer Manufacturing (ALM) oder per nicht kon-
ventionellem 3D Fertigungsverfahren, wie z. B. We-
betechnik, verarbeitet werden kann. Die sinterbare
Kompositelektrolyt-Zusammensetzung bietet ausser-
dem den Vorteil, dass die sinterbare Kompositelek-
trolyt-Zusammensetzung bei Sintertemperaturen von
Tsinter = 1300°C und einer Flgezeit von tg;qe <5 h zu
einem Elektrolytkomposit flhrt, der gasdicht ist und
eine Dichte von 2 5.9 g/cm?® aufweist und gleichzeitig
dinn dimensionierbar ist.

[0061] Der gesinterte Kompositelektrolyt weist somit
vorzugsweise eine Dichte von 2 5.9 g/cm?® auf. Bei-
spielsweise weist der gesinterte Kompositelektrolyt
eine Dichte von 6.0 g/cm?® bis 6.5 g/cm?® oder von 6.0
g/cm? bis 6.3 g/cm? auf.
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[0062] Ein weiterer Aspekt der vorliegenden Erfin-
dung betrifft ein Verfahren zur Herstellung eines ges-
interten Kompositelektrolyts, wie hierin beschrieben,
umfassend die Schritte
i) Bereitstellung einer sinterbaren Kompositelek-
trolyt-Zusammensetzung, wie hierin beschrieben,
ii) Sintern der sinterbaren Kompositelektrolyt-Zu-
sammensetzung bei Temperaturen von < 1300°C
und einer Fligezeit von < 5 h.

[0063] Die erfindungsgemale sinterbare Komposi-
telektrolyt-Zusammensetzung kann im Allgemeinen
durch Vermischen des Elektrolyts und des mindes-
tens einen in dem Elektrolyt verteilten Materials be-
reitgestellt werden. Das Sintern erfolgt bei Tempe-
raturen von < 1300°C oder von 800 bis < 1300°C,
beispielsweise von 900 bis < 1300°C, vorzugsweise
fur insgesamt < 5 h oder fiir 3 bis < 5 h. Das Sin-
tern kann in einem einzigen kontinuierlichen Vorgang
oder in mehreren verschiedenen und zeitlich getrenn-
ten Schritten ausgefuhrt werden. Vorzugsweise er-
folgt das Sintern in einem einzigen kontinuierlichen
Vorgang. In einer Ausfuhrungsform erfolgt das Sin-
tern mit verschiedenen Temperaturrampen.

[0064] Einweiterer Vorteil ist, dass die erfindungsge-
male sinterbare Kompositelektrolyt-Zusammenset-
zung im gesinterten Zustand eine gute Zonenleitfa-
higkeit (O%) aufweist und somit fiir eine Brennstoff-
zelle, vorzugsweise Festoxidbrennstoffzelle, oder ei-
ne Abgassonde oder ein Hochtemperatur-Gassensor
(> 500°C) verwendet werden kann.

[0065] Aufgrund der Vorteile, die das erfindungsge-
male gesinterte Kompositelektrolyt bietet, betrifft die
vorliegende Erfindung daher auch die Verwendung
des gesinterten Kompositelektrolyts, wie hierin be-
schrieben, in einer Brennstoffzelle, vorzugsweise ei-
ner Festoxidbrennstoffzelle, einer Abgassonde oder
einem Hochtemperatur-Gassensor.

[0066] Ein weiterer Aspekt der vorliegenden Erfin-
dung betrifft daher eine Brennstoffzelle, vorzugswei-
se Festoxidbrennstoffzelle, Abgassonde oder Hoch-
temperatur-Gassensor enthaltend den gesinterten
Kompositelektrolyt, wie hierin beschrieben.

Patentanspriiche

1. Sinterbare Kompositelektrolyt-Zusammenset-
zung, umfassend
a) ein Elektrolyt ausgewahlt aus der Gruppe be-
stehend aus 8YSZ, 10Sc1CeSZ, 10Sc1AISZ, 10
Sc2YbSZ, 3YSZ, 6ScSZ und Mischungen hiervon,
und
b) mindestens ein in dem Elektrolyt verteiltes Material
in einer Menge von 0.1 bis 15.0 Gew.-%, bezogen auf
das Gesamtgewicht des Elektrolyts, wobei das Mate-
rial eine durchschnittliche Partikelgrée dg, von 1 bis
80 nm aufweist.
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2. Sinterbare Kompositelektrolyt-Zusammenset-
zung gemal Anspruch 1, wobei die sinterbare Kom-
positelektrolyt-Zusammensetzung den Elektrolyt in
einer Menge von 85 bis 99.9 Gew.-%, bezogen
auf das Gesamtgewicht der Zusammensetzung, um-
fasst.

3. Sinterbare Kompositelektrolyt-Zusammenset-
zung gemal Anspruch 1 oder 2, wobei der Elektrolyt
eine durchschnittliche Partikelgrofie ds, von 0.5 bis 5
pm aufweist und/oder der Elektrolyt eine Partikelgro-
Re dgy von < 5 ym aufweist.

4. Sinterbare Kompositelektrolyt-Zusammenset-
zung gemaf einem der vorherigen Anspriche, wobei
das mindestens eine in dem Elektrolyt verteilte Mate-
rial ausgewahlt ist aus der Gruppe umfassend 8YSZ,
Al,O5, MgO, Al, Mg, 3YSZ, 6ScSZ, 10Sc1CeSZ, 10
Sc1AISZ, 10Sc2YbSZ und Mischungen hiervon.

5. Sinterbare Kompositelektrolyt-Zusammenset-
zung geman Anspruch 4, wobei das in dem Elektrolyt
verteilte Material mindestens zwei Materialien ausge-
wahlt aus der Gruppe umfassend 8YSZ, Al,O,, MgO,
Al, Mg, 3YSZ, 6ScSZ, 10Sc1CeSZ, 10Sc1AISZ, 10
Sc2YbSZ und Mischungen hiervon umfasst, bevor-
zugt mindestens drei Materialien ausgewahlt aus der
Gruppe umfassend 8YSZ, Al,O5, MgO, Al, Mg, 3YSZ,
6ScSZ, 10Sc1CeSZ, 10Sc1AISZ, 10Sc2YbSZ und
Mischungen hiervon umfasst.

6. Sinterbare Kompositelektrolyt-Zusammenset-
zung gemaf einem der vorherigen Anspriche, wobei
die sinterbare Kompositelektrolyt-Zusammensetzung
das mindestens eine in dem Elektrolyt verteilte Mate-
rial in einer Menge von 0.2 bis 10.0 Gew.-%, bezogen
auf das Gesamtgewicht des Elektrolyts, umfasst.

7. Sinterbare Kompositelektrolyt-Zusammenset-
zung gemaf einem der vorherigen Anspriche, wobei
das mindestens eine in dem Elektrolyt verteilte Mate-
rial eine durchschnittliche PartikelgroRRe ds, von 2 bis
50 nm aufweist.

8. Sinterbare Kompositelektrolyt-Zusammenset-
zung geman einem der vorherigen Anspriche, wobei
das mindestens eine in dem Elektrolyt verteilte Mate-
rial in Form von Nanopulver oder Nanofasern vorliegt.

9. Sinterbare Kompositelektrolyt-Zusammenset-
zung gemal einem der vorherigen Anspriche, wo-
bei die sinterbare Kompositelektrolyt-Zusammenset-
zung zusétzlich ein weiteres Material mit einer durch-
schnittlichen Partikelgréfie dsy von 1 bis 5 ym um-
fasst.

10. Sinterbare Kompositelektrolyt-Zusammenset-
zung gemal Anspruch 9, wobei die sinterbare Kom-
positelektrolyt-Zusammensetzung das weitere Mate-
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rial in einer Menge von 0.1 bis 1.0 Gew.-%, bezogen
auf das Gesamtgewicht des Elektrolyts, umfasst.

11. Gesinterter Kompositelektrolyt, umfassend
die sinterbare Kompositelektrolyt-Zusammensetzung
nach einem der Ansprliche 1 bis 10.

12. Gesinterter Kompositelektrolyt gemaly An-
spruch 11, wobei der gesinterte Kompositelektrolyt
eine Dichte von 2 5.9 g/cm? aufweist.

13. Verfahren zur Herstellung eines gesinterten
Kompositelektrolyts gemafl Anspruch 11 oder 12,
umfassend die Schritte
i) Bereitstellung einer sinterbaren Kompositelektrolyt-
Zusammensetzung gemal einem der Anspriche 1
bis 10,

i) Sintern der sinterbaren Kompositelektrolyt-Zusam-
mensetzung bei Temperaturen von < 1300°C und ei-
ner Flgezeit von <5 h.

14. Verwendung des gesinterten Kompositelektro-
lyts gemafl Anspruch 11 oder 12 in einer Brennstoff-
zellen, vorzugsweise einer Festoxidbrennstoffzelle,
einer Abgassonde oder einem Hochtemperatur-Gas-
sensor.

15. Brennstoffzelle, vorzugsweise Festoxidbrenn-
stoffzelle Abgassonde oder Hochtemperatur-Gas-
sensor enthaltend den gesinterten Kompositelektro-
Iyt geman Anspruch 11 oder 12.

Es folgen keine Zeichnungen
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