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DESCRIPCION

Estructura de apilamiento para el apilamiento de pilas de combustible de éxido sélido, el apilamiento de pilas de
combustible de 6xido soélido y método de produccion de la misma

Campo técnico

Las presentes ensefianzas se refieren a una estructura de apilamiento para una pila de combustible sélido laminada
y a un método de fabricacién de la misma.

Técnica anterior

En una pila de combustible de éxido sdlido (en ocasiones abreviado a SOFC), una unidad que consiste en un
electrodo de combustible, un electrolito sélido y un electrodo de aire se denomina pila Unica y una pluralidad de
estas unidades se apila para conseguir una conexion en serie y construir un sistema de generacién de potencia.
Para obtener una salida de potencia adecuada deben apilarse de decenas a cientos de pilas Unicas y las pilas
Unicas deben ser lo bastante fuertes desde el punto de vista mecanico para proporcionar una generacion de
potencia estable y prolongada en dicho estado altamente apilado. Por este motivo, es habitual usar pilas soportadas
en electrolitos que comprendan electrolitos soélidos de cientos de micrones de espesor con un electrodo de
combustibles y decenas de electrodos aéreos de micrometros de espesor impreso en cualquiera de los lados del
electrolito sdlido.

Con el fin de mejorar las caracteristicas de generacién de potencia de una pila Unica y, en consecuencia, las
caracteristicas de generacion de potencia de un apilamiento es necesario minimizar una resistencia interna de la pila
Unica. Dado que el electrolito tiene la resistencia mas alta de los componentes de la pila Unica, se han realizado
investigaciones para reducir el espesor del electrolito sélido (por ejemplo, Documento de Patente 1).

Por tanto, se han realizado investigaciones en pilas soportadas en electrodos en las que el electrolito sélido se hace
mas fino mientras que el espesor del electrodo de aire y el electrodo de combustible, que tienen una resistencia
interna relativamente menor que el electrolito solido, aumenta desde cientos de micrémetros a pocos milimetros (por
ejemplo, Documento de Patente 2).

Documento de patente 1 Publicacion de solicitud de patente japonesa N° 2003-346842
Documento de patente 2 Publicacion de solicitud de patente japonesa N° 2005-85522

Sumario de la invenciéon

En una pila soportada por electrodos, la resistencia mecanica la proporcionan los electrodos, que son porosos y, por
tanto, debe ser relativamente gruesos con el fin de garantizar la resistencia mecanica necesaria. Aunque la
reduccion del espesor del electrolito sélido reduce la resistencia interna del propio electrolito sélido, ademas, la
resistencia interna de los electrodos aumenta de forma concomitante y, de este modo, la mejora deseada en las
caracteristicas de generacion de potencia todavia no se ha alcanzado.

En cualquier caso, la técnica anterior mencionada anteriormente tiene por objeto garantizar la resistencia mecanica
de la unidad de una sola pila. En consecuencia, la resistencia mecanica esta asegurada por medio del espesor de
algun componente de la pila individual, y una resistencia al choque térmico disminuye debido a diferencias en las
tasas de expansion térmica de los componentes. Hasta ahora, no se ha proporcionado ninguna estructura de pila
SOFC para resolver estos problemas.

Divulgacion de la invencion

Por tanto, es un objeto de las presentes ensefianzas proporcionar una SOFC laminada que tenga una estructura de
apilamiento capaz de asegurar la resistencia mecanica de la SOFC como un todo sin depender de la resistencia
mecanica de las pilas individuales. Es otro objeto de las presentes ensefianzas proporcionar una SOFC laminada
que tiene una estructura de apilamiento capaz de reducir efectivamente la resistencia interna para proporcionar
buenas caracteristicas de generaciéon de potencia. Es otro objeto de las presentes ensefianzas proporcionar una
SOFC laminada que tenga una estructura de apilamiento capaz de mejorar la resistencia al choque térmico. Es otro
objeto de las presentes ensefianzas proporcionar una SOFC laminada que tenga una estructura de apilamiento que
se puede apilar faciimente. Es aun otro objeto de las presentes ensefianzas proporcionar un método de fabricacion
para la fabricacion de dicha SOFC laminada.

Abandonando de la sabiduria convencional de "asegurar la resistencia mecanica de la pila individual", los inventores
descubrieron que si la resistencia mecanica de la SOFC como una estructura de apilamiento puede garantizarse, es
posible construir la estructura SOFC sin verse limitados por el espesor de los electrodos, el electrolito sélido y otros
componentes de la pila a fin de garantizar la resistencia mecanica de cada pila individual. Los inventores
perfeccionaron las presentes ensefianzas basadas en este descubrimiento. Las presentes ensefianzas pueden
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proporcionar lo que sigue.

Las presentes ensefianzas pueden proporcionar una estructura de apilamiento para una pila de combustible de
6xido sélido, que comprende: una pluralidad de pilas individuales apiladas, cada una con una capa de electrodo de
combustible que comprende un electrodo de combustible y una capa de electrodo de aire que comprende un
electrodo de aire, estando la capa de electrodo de combustible y la capa de electrodo de aire dispuestas una frente a
la otra a ambos lados de un electrolito sélido; separadores dispuestos entre las pilas individuales apilados para
separar las pilas individuales; y una primera parte de sellado no porosa situada dentro de la capa de electrodo de
aire, equivalente a cualquiera de los separadores o el electrolito sélido al menos en términos de caracteristicas de
expansion y contraccion térmica, e integrado con un borde del electrodo de aire, y también con el separador
adyacente y el electrolito sélido adyacente, una segunda parte de sellado no porosa situada dentro de la capa de
electrodo de combustible, equivalente a cualquiera de los separadores o el electrolito sélido al menos en términos de
caracteristicas de expansion y contraccion térmica, e integrado con un borde del electrodo de combustible , y
también con el separador adyacente y el electrolito solido adyacente, en el que la estructura de apilamiento esta
formada de tal manera que una corriente de gas combustible se suministra al electrodo de combustible y una
corriente de gas se suministra aire al electrodo de aire, respectivamente, y las partes de sellado estan integradas
con un borde del electrodo de combustible y un borde del electrodo de aire, y también con el separador adyacente y
el electrolito solido adyacente por sinterizacion.

En la estructura de apilamiento de las presentes ensefianzas, los espesores del electrolito solido, la capa de
electrodo de combustible y la capa de electrodo de aire en la pila individual son cada uno, preferiblemente, de al
menos 1 ym pero no mas de 150 um. Cuando el espesor de estos elementos se encuentra dentro de este intervalo,
pueden integrarse facilmente para formar una sola pila. También es posible para asegurar la resistencia de la
estructura de apilamiento formada por el apilamiento de estas pilas individuales. Preferentemente no se proporciona
apoyo de una sola pila con una resistencia mecanica mejorada dentro de la pila individual Esto se debe a que
proporcionar el apoyo de una sola pila con resistencia mecanica mejorada en realizada dificulta la construccion de la
estructura de apilamiento. Las partes de sellado tienen preferiblemente una misma composiciéon que uno de los
separadores y el electrolito solido. Las partes de sellado comprenden preferiblemente una parte de uno de los
separadores y el electrolito sélido que se extiende en la capa de electrodo de combustible o la capa de electrodo de
aire. En esta estructura de apilamiento, una unidad compuesta por la pila individual y uno o dos de los separadores
que se combinan con la pila individual puede tener una forma general de placa plana. El separador contiene
preferiblemente un 6xido de perovskita de lantano-cromo y circonia dopada con tierras raras. Preferentemente, se
compone solo de estos.

Las presentes ensefianzas pueden proporcionar una pila de combustible de éxido sélido que tiene la estructura de
apilamiento descrita anteriormente para la pila de combustible de éxido sdlido. Las presentes ensefianzas pueden
también proporcionar un sistema de pila de combustible de 6xido solido que tiene la estructura de apilamiento
descrita anteriormente para la pila de combustible de éxido sélido.

Las presentes ensefianzas pueden proporcionar un método para fabricar una pila de combustible de 6xido sélido
laminada en el que las pilas individuales, estando dispuestas una capa de electrodo de combustible que comprende
un electrodo de aire y una capa de electrodo de aire que comprende un electrodo de aire, estando la capa de pilas
electrodo de combustible y la capa de electrodo de aire dispuestas opuestas una de otra en cualquier lado de un
electrolito solido, estan aplicadas con los separadores en el medio para separar las pilas individuales, el método
incluye las etapas de: preparar un laminado mediante la repeticion de las siguientes etapas (a) y (b);

(a) preparar una primera hoja que contiene un material de electrolito solido que es un material de electrolito
sélido o un material separador que es un material del separador;

(b) preparar una segunda hoja que tiene una regién de material de electrodo que comprende un material de
electrodo de combustible o un material de electrodo de aire y una regiéon de material no poroso para formar una
parte de sellado no porosa que es equivalente al electrolito soélido o a los separadores en términos de al menos
de expansion y contraccion caracteristicas térmicas, y laminar esta segunda hoja sobre la primera hoja; y

tratando térmicamente el laminado y sinterizando de este modo el laminado.

En el método de fabricacion de las presentes ensefianzas, la region de material no poroso de la segunda hoja tiene
preferentemente una misma composicion que la primera hoja. Esta segunda hoja se prepara preferentemente por
moldeado en hoja. La segunda hoja también se prepara preferentemente por colada simultaneamente la region de
material de electrodo y la regiéon de material no poroso Una capa de material de evaporacion, que tiene un patron de
un conducto de gas combustible o un conducto de gas de aire se compone de un material de evaporacion eliminado
por el tratamiento térmico, se proporciona preferentemente en la primera hoja después de la etapa (a), pero antes de
la etapa (b). El material separador contiene preferiblemente un 6xido de perovskita de lantano-cromo y circonia
dopada con tierras raras.
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Breve descripcion de las figuras

La figura 1 muestra un ejemplo de una estructura de apilamiento para una SOFC laminada de las presentes
ensefianzas.

La figura 2 muestra otro ejemplo de una estructura de apilamiento para la SOFC laminada de las presentes
ensefianzas.

La figura 3 muestra otro ejemplo de una estructura de apilamiento para la SOFC laminada de las presentes
ensefianzas.

La figura 4 muestra un proceso de fabricacion de la estructura de la pila para la SOFC laminada de las presentes
ensefianzas.

La Figura 5 muestra un ejemplo del proceso de fabricacion para la estructura de apilamiento para la SOFC
laminada de las presentes ensefianzas.

La figura 6 muestra una seccion transversal de una estructura obtenida por calcinacion.

La Figura 7 muestra los resultados de la evaluacion EDX de las composiciones de las secciones transversales de
las estructuras obtenidas por la calcinacion.

La figura 8 muestra los resultados de medicién de la densidad de cuerpos sinterizados obtenidos por calcinacion.
La Figura 9 muestra los resultados de la observacion SEM de secciones transversales de los cuerpos
sinterizados resultantes (YSZ 0 % en masa y 1 % en masa muestras).

Lista de los signos de referencia

2 pila individual, 4 electrolito sélido, 6, capa de electrodo de combustible, 7 electrodo de combustible, 8 capa de
electrodo de aire, 9 electrodo de aire, 10a, 10b, 30a, 30b, 50a, 50b partes de sellado, 14 separador, 16, 36
conductos de gas combustible, 17, 37a, 37b, aberturas, 18, 38 conductos de gas de aire, 19, 39a, 39b, aberturas,
20, 40, 60 estructuras de apilamiento.

Descripcion de las realizaciones

Las presentes ensefianzas se refieren a una estructura de apilamiento para una SOFC laminada, a una SOFC
laminada proporcionado con esta estructura de apilamiento, a un sistema de SOFC proporcionado con esta SOFC
laminada, a un método para fabricar una SOFC laminada, y a una hoja de electrodo con gas integrada zona de
cierre hermético y un método de fabricacion del mismo.

Ciertas realizaciones de las presentes ensefianzas proporcionan una estructura de apilamiento provista de una
pluralidad de pilas individuales apiladas, cada una con una capa de electrodo de combustible que comprende un
electrodo de combustible y una capa de electrodo de aire que comprende un electrodo de aire dispuestas una frente
a otra a ambos lados de un electrolito sdélido, con separadores de separacion de las pilas individuales apiladas, y
provisto especialmente con las partes de sellado que se encuentran dentro de la capa de electrodo de combustible y
la capa de electrodo de aire, son equivalentes o bien al separador o al electrolito sélido al menos en términos de
caracteristicas de expansion y contraccion térmica, y estan integrados con un borde del electrodo de combustible y
un borde del electrodo de aire y también con el separador adyacente y el electrolito sélido. La estructura de
apilamiento esta formada de tal manera que una corriente de gas combustible se suministra al electrodo de
combustible y una corriente de gas se suministra al electrodo de aire. Otras realizaciones de las presentes
ensefianzas también pueden ser dirigidas a una estructura de apilamiento de este tipo.

Con la estructura de apilamiento de las presentes ensefianzas, cuando las caracteristicas descritas anteriormente se
adoptan incluyendo las partes de sellado, que son equivalentes al separador o electrolito sélido en términos de
caracteristicas de expansion y contraccion térmica, el paso de gas combustible se separa de paso de gas de aire por
medio de las partes de sellado. Con la estructura de apilamiento de las presentes ensefianzas, por otra parte, puede
conseguirse una estructura en la que se forma una fase continua de separadores y electrolitos soélidos integrada a
través de las partes de sellado a través de las pilas individuales apiladas, con los electrodos de combustible y los
electrodos de aire que llena los espacios en este fase continua. En consecuencia, una resistencia mecanica
adecuada puede asegurarse facilmente por laminacion para formar la estructura de apilamiento incluso si los
componentes de cada pila individual, es decir, el electrolito sélido, el electrodo de combustible y el electrodo de aire
son demasiado finas para asegurar la resistencia de la pila Unica individual. Es decir, los soportes de la pila no son
necesarios para asegurar la resistencia mecanica como en una pila de soporte de electrolito o de soporte de
electrodo y pueden evitarse o reducirse las diversas restricciones necesarias para asegurar la resistencia de la pila
individual.

Debido a que las partes de sellado son equivalentes al electrolito sélido o separador en términos de caracteristicas
de expansion y contraccion térmica, la fase continua mencionada anteriormente tendra una buena resistencia al
choque térmico. Ademas, proporcionar tales partes de sellado en la capa de capa de electrodo de combustible y el
electrodo de aire sirve para mitigar la diferencia en las caracteristicas de expansion y contraccion térmica entre el
electrodo de combustible y el electrodo de aire por un lado y el electrolito sélido y los separadores por otro, de modo
que se mejora la resistencia al choque térmico.
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Por otra parte, la resistencia interna y el coeficiente de expansion térmica se pueden determinar completamente a la
hora de establecer los espesores del electrolito sélido, el electrodo de combustible y el electrodo de aire debido a
que estos espesores no estan limitados por la necesidad de garantizar la resistencia mecanica de la pila individual.
Como resultado, puede ser posible reducir efectivamente la resistencia interna de la estructura de apilamiento, y
mejorar las caracteristicas de generacion de energia. También puede ser posible mejorar con eficacia la resistencia
al choque térmico de la estructura de apilamiento.

Con la estructura de apilamiento de las presentes ensefanzas, por otra parte, el apilamiento es facil porque las pilas
se laminan con las partes de sellado que pueden separar las corrientes de gas combustible y gas de aire se
proporcionan dentro de la capa de capa de electrodo de combustible y el electrodo de aire.

En el método de fabricacion de una SOFC laminada de las presentes ensefianzas, una estructura de apilamiento de
pilas individuales separadas por separadores se puede formar mediante la preparaciéon primero de hojas cada una
consistente en un material de electrolito sélido o material separador y después hojas cada una con una region de
material de electrodo y una region de material de la parte de sellado, y laminar las hojas juntas. En consecuencia, es
facil de fabricar la SOFC laminada de las presentes ensefianzas.

Las diversas realizaciones de las presentes ensefianzas se explican a continuacion con referencia a los dibujos
pertinentes. La figura 1 muestra un ejemplo de la estructura de apilamiento para las SOFC laminadas de las
presentes ensefianzas, la Figura 2 muestra otro ejemplo, la Figura 3 muestra otro ejemplo mas, y la Figura 4
muestra un ejemplo del proceso de fabricacion de la SOFC de las presentes ensefianzas. Los elementos que son
comunes a estos dibujos se explican utilizando los mismos simbolos. La estructura de apilamiento para las SOFC
laminadas que se muestran en estos dibujos es solo un ejemplo de la estructura de apilamiento de las presentes
ensefanzas, y las presentes ensefianzas no estan limitadas de ese modo. Lo mismo se aplica al proceso de
fabricacion de SOFC.

(Estructura de apilamiento para una SOFC laminada)

La estructura de apilamiento de las presentes ensefianzas puede adoptar diversas formas, pero ahora en adelante la
estructura de apilamiento de las presentes ensefianzas se explica con referencia a las figuras 1 a 3.

Una estructura de apilamiento 20 mostrada en la Figura 1 esta provista de pilas individuales 2, separadores 14, que
se colocan entre las pilas individuales apiladas 2 a las pilas individuales separadas 2, conductos de gas combustible
16 para el suministro de gas combustible para alimentar los electrodos 7, y conductos de gas de aire 18 para el
suministro de gas de aire para electrodos de aire 9. Como se muestra en la Figura 1, cada pila individual 2
comprende un electrolito sélido 4, una capa de electrodo de combustible 6 y una capa de electrodo de aire 8. Las
pilas individuales 2 en las presentes ensefianzas no son ni soporte de electrolito ni soporte de electrodo. En la pila
individual 2 en la estructura de apilamiento 20 de las presentes ensefianzas, los espesores de la capa de electrodo
de combustible 6 y la capa de electrodo de aire 8 pueden, por ejemplo, ser cada uno al menos 30 % pero no mas de
300 % del espesor del electrolito solido 4. Dentro de este intervalo, es poco probable que se produzcan el alabeo y
la descamacion durante la calcinacion.

El electrdlito sélido 4 se forma como una capa que tiene una forma plana similar a la forma plana de la estructura de
la pila 20. La forma plana puede ser cuadrada, rectangular, circular o cualquier otra forma dependiendo de la forma
de la estructura de la pila 20. El electrélito sélido 4 puede ser un electrolito conocido cominmente utilizado en
SOFC. Los ejemplos incluyen 6xidos de cerio dopado con gadolinio o samario, 6xidos de lantano-galato dopado con
estroncio o de magnesio, 6xidos de 6xido de circonio que contienen escandio o itrio y otras ceramicas de iones 6xido
de materiales conductores.

El coeficiente de expansion térmica (entre 20 °C a 1000 °C) del electrdlito solido 4 es preferentemente de entre 10 x
10° K" y 12 x 10 K. Dentro de este intervalo, es poco probable que se produzca desprendimiento y agrietamiento
durante la calcinacion. Es mas deseable 10,5 x 10°K" a 11,5 x 10 K teniendo en cuenta la tension residual de la
estructura de apilamiento.

El espesor del electrolito sélido 4 no esta particularmente limitado, pero puede ser de al menos 1 um pero no mas de
150 um. Dentro de este intervalo, la fuerza y de generacion de energia caracteristicas mecanicas adecuadas se
pueden obtener cuando la Unica pila 2 se forma con la capa de electrodo de combustible capa de electrodo de aire 6
y 8 como se describe a continuacion, y cuando la estructura de la pila 20 esta formado con los separadores 14. Al
menos 1 m pero no mas de 100 micrémetros es mas deseable, por lo menos 1 m pero no mas de 40 micrometros es
todavia mas deseable, y por lo menos 1 m pero no mas de 20 micrometros es especialmente deseable.

La capa de electrodo de combustible 6 contiene un electrodo de combustible 7. Para el material de electrodo de
combustible que compone el electrodo de combustible 7, los materiales utilizados como materiales de electrodo de
combustible en SOFC bien conocidos se pueden usar sin ninguna limitacion particular. Los ejemplos incluyen
mezclas de catalizadores de metal con materiales en polvo de ceramica que consisten en conductores de iones de
oxido, y polvos compuestos de los mismos. Los ejemplos de catalizadores de metal que se pueden utilizar en este
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caso incluyen el niquel, hierro, cobalto, metales preciosos (platino, rutenio, paladio y similares) y otros materiales
que son estables en atmdsferas reductoras y tienen actividad de oxidacion de hidrégeno. Oxido de conductores de
iones que tienen estructuras de tipo fluorita o estructuras de perovskita se pueden utilizar por preferencia como
conductores de iones de 6xido. Los ejemplos de aquellos que tienen estructuras de tipo fluorita incluyen 6xidos de
cerio dopada con samario o gadolinio, los 6xidos de 6xido de circonio dopado con itrio y escandio o similares.
Ejemplos de aquellos que tienen estructuras de perovskita incluyen 6xidos de lantano-galato dopados con estroncio
0 magnesio y similares. De estos materiales, el electrodo de combustible 7 se forma preferentemente a partir de una
mezcla de niquel y 6xido de un conductor de iones. De los materiales ceramicos mencionados anteriormente, uno
puede ser utilizado solo o una mezcla de dos o mas pueden usarse. El electrodo de combustible 7 también puede
estar compuesto de un catalizador de metal por si mismo. El diametro medio de particula del material del electrodo
de combustible es preferentemente al menos 10 nm pero no mas de 100 m, o mas preferentemente al menos 50 nm
pero no mas de 50 m, o ain mas preferentemente al menos 100 nm, pero no mas de 10 micrometros. El diametro
medio de particula se puede medir, por ejemplo, de acuerdo con JIS R1619. Al igual que el electrolito solido 4, el
electrodo de combustible capa 6 se puede formar como una capa de acuerdo con la forma plana de la estructura de
la pila 20.

El coeficiente térmico de expan3|on (entre 20°C a 1000 °C) de Ia capa de electrodo de combustible 6 es
preferentemente al menos 10 x 10° K pero no mas de 12,5 x 10° K. Dentro de este intervalo, es poco Probable
que ocurra en el limite con el electrolito sélido pelado. Al menos 10 x 10° K™ pero no mas de 12 x 10° K" es mas
deseable teniendo en cuenta la tensién residual de la estructura de apilamiento .El espesor de la capa de electrodo
de combustible 6 no esta particularmente limitada, pero es preferentemente al menos 1 um pero no mas de 150 pm.
Dentro de este intervalo, la fuerza y la generacidon de energia caracteristicas mecanicas adecuadas se pueden
obtener cuando se configura la Unica pila 2 y la configuracién de la estructura de la pila 20, junto con los
separadores 14. Al menos 1 m pero no mas de 100 micrometros es preferible, por lo menos 5 micrémetros, pero no
mas de 40 micrometros es mas preferible, y por lo menos 5 micrémetros, pero no mas de 20 micrémetros es todavia
mas preferible. Ademas del electrodo de combustible 7, la capa de electrodo de combustible 6 comprende una parte
de sellado 10a, que se discute a continuacion.

La capa de electrodo de aire 8 contiene un electrodo de aire 9. Los materiales utilizados como materiales de
electrodo de aire en las celdas de combustible de éxido sélido pueden utilizarse para el material de electrodo de aire
que compone el electrodo de aire 9, y sin ninguna limitacién particular. Por ejemplo, se pueden utilizar éxidos
metalicos con estructuras de perovskita y similares compuestos de Co, Fe, Ni, Cr o Mn o similares. Los ejemplos
especificos incluyen los 6xidos (Sm, Sr) CoOs, (La, Sr) MnOs, (La, Sr) CoOs, (La, Sr) (Fe, Co) Osy (La, Sr) (Fe, Co,
Ni) O3 y similares. (La, Sr) MnO3 se prefiere. Uno de los materiales ceramicos mencionados anteriormente pueden
utilizarse solos, o dos o mas se pueden usar en combinacién. El tamafio medio de particula de un polvo del material
de electrodo de aire es preferentemente al menos 10 nm pero no mas de 100 m, o mas preferentemente al menos
50 nm pero no mas de 50 m, o aun mas preferentemente al menos 100 nm, pero no mas de 10 micrémetros.

El coeficiente de expanS|on térmica (entre 20 °C a 1000 °C) de la capa de electrodo de aire 8 es preferentemente al
menos 10 x 10° K™ pero no mas de 15 x 10° K. Dentro de este intervalo, es poco probable que ocurra en el limite
con el electrolito solido pelado. Al menos 10 x 10° K™ pero no mas de 12 x 10° K" se prefiere desde el punto de
vista de la tensién residual de la estructura de apilamiento. El espesor de la capa de electrodo de aire 8 no esta
particularmente limitada, pero es preferentemente al menos 1 m pero no mas de 150 m. Dentro de este intervalo, se
pueden obtener las caracteristicas adecuadas de resistencia mecanica y generacion de energia cuando se configura
la Unica pila 2 y luego la hora de configurar la estructura de la pila 20 con los separadores 14. Por lo menos 1 m pero
no mas de 100 m se prefiere, al menos 5 micrémetros, pero no es mas preferido mas de 40 micrometros, y por lo
menos 5 micrometros, pero no mas de 20 micrémetros es especialmente preferido. Ademas del electrodo de aire 9,
la capa de electrodo de aire 8 comprende una parte de sellado 10b, que se discute a continuacion.

Los espesores de electrolito sélido 4, la capa de electrodo de aire 6 y el electrodo de combustible capa 8 son
preferentemente todos, al menos, 1 m pero no mas de 150 m. Si todos estos elementos se encuentran dentro de
esta gama de espesor, las diferencias en las caracteristicas de expansion y contraccion térmica durante la
calcinacion o el uso se pueden ajustar sin grandes restricciones cuando la integracion de estos elementos para
formar una sola pila. Debido a que tales pilas individuales integradas se pueden formar de esta manera, es facil para
asegurar la resistencia de una estructura de apilamiento formada mediante la laminacion de estas pilas individuales.
Mas preferentemente, todos los elementos son al menos 1 um pero no mas de 100 um de espesor. Aln mas
preferentemente, no mas de 40 um de espesor, y lo ideal es que no son mas de 20 m de espesor. En esta
descripcion, los tamarfios medios de particulas se miden, por ejemplo, de acuerdo con JIS R1619.

En la estructura de la pila 20, una pluralidad de pilas individuales 2 se laminan con los separadores 14 que separan
las pilas individuales. Los separadores 14 estan preferentemente en una forma de placa plana que se puede laminar
en la misma forma que el electrolito sélido 4, la capa de electrodo de combustible 6 y la capa de electrodo de aire 8.
Esto se debe a este tipo de separadores planos son faciles de preparar y no requieren un proceso de laminacion
complejo con el fin de obtener la estructura de apilamiento 20. Varios materiales conductores conocidos utilizan
como separadores de SOFC se pueden utilizar como el material de los separadores 14. Ademas de los materiales
de metal inoxidable, por ejemplo, también se pueden usar ceramicas de metal cromita de lantano.
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Como se discute a continuacion, los diversos componentes de las pilas individuales y los separadores 14 se
disparan preferentemente juntos y luego co-sinterizadas para obtener la estructura pila 20 de las presentes
ensefianzas .En esta realizacién, los separadores 14 se hacen preferentemente de un material ceramico que se
sinteriza a temperaturas relativamente bajas. Para los fines de mejorar la capacidad de sinterizacion, 6xido de
lantano-cromo (LACRO3), Lantano-estroncio-6xido de cromo (La (1-«x) SrxCrOs, 0 <x<0,5) y otros 6xidos de perovskita
de lantano-cromo o ceramicas que comprenden dichos 6xidos de perovskita de lantano-cromo y circona dopada con
tierras raras se usan preferentemente como dichos materiales de ceramica. El 6xido de perovskita de lantano-cromo
puede ser sinterizado mas densa y a una temperatura mas baja que en el pasado si rara circonia dopada con tierras
(férmula general (1-x) de ZrO,4Y203. En el que Y es un elemento de tierras raras y 0,02 < x < 0,20) se incluye
durante la calcinacién. Como resultado, los separadores pueden densificarse a una temperatura de no mas de
aproximadamente 1400 °C, que es suficientemente baja para permitir la co-sinterizacién de los componentes de la
pila. Tal 6xido de perovskita de lantano-cromo también puede ser dopado con otros elementos metalicos.

Ejemplos del elemento de tierras raras en la circonia dopada tierra rara incluyen itrio (Y), escandio (S), iterbio (Yb),
cerio (Ce), neodimio (Nd), samario (Sm) y similares, de los cuales el itrio ( Y), escandio (Sc) y de iterbio (Yb) se
prefieren, y itrio (Y) es especialmente preferido. La x en la circonia dopada con tierras raras (férmula general (1-x) de
ZrO; xY203, donde Y es un elemento de tierras raras) es preferentemente al menos 0,02 pero no mas de 0,2, o mas
preferentemente al menos 0,02 pero no mas de 0,1.

El coeficiente de expansién térmica (entre 20 °C a 1000 °C) del separador 14 es preferentemente al menos 8 x 10°®
K’ pero no mas de 12 x 10 K. Dentro de este intervalo, es posible controlar la peladura con la capa de electrodo
de aire o una capa de electrodo de combustible. Teniendo en cuenta la tensién residual de la estructura de
apilamiento, por lo menos 9,5 x 10° K pero no mas de 11,5 x 10° K" es especialmente preferido. El espesor del
separador 14 no esta particularmente limitada, pero es preferentemente al menos 1 um pero no mas de 200 pum.
Dentro de este intervalo, la fuerza y de generacion de energia caracteristicas mecanicas adecuadas se pueden
obtener cuando las pilas individuales 2 se apilan con la separaciéon para configurar la estructura de la pila 20. Al
menos 10 micrémetros, pero no mas de 50 micrometros, se prefiere, y por lo menos 10 micrometros, pero no mas de
40 micrometros es mas preferido.

El espesor de cada una de las capas, incluyendo los separadores 14 y los componentes de las pilas individuales, es
preferentemente no mas de 100 m.

(Parte de sellado en la capa de electrodo de combustible)

La capa de electrodo de combustible 6 esta provista de la parte de sellado 10a ademas del electrodo de combustible
7. La capa de electrodo de combustible 6 tiene la parte de sellado 10a dentro de la gama de espesor de la capa de
electrodo de combustible 6. Preferentemente, tiene una parte de sellado 10a con un espesor equivalente a la de la
capa de electrodo de combustible 6. La parte 10a de sellado esta integrado en el borde del electrodo de combustible
7, con la totalidad de los mismos constituye la capa de electrodo de combustible 6. La parte de sellado 10a se forma
con suficiente no porosidad para proporcionar estanqueidad al gas al menos con respecto al gas de gas de aire
combustible como se requiere en la SOFC, y se forma para permitir corrientes independientes de gas combustible y
gas de aire para que electrodo de combustible 7 de la capa de electrodo de combustible 6 no esta expuesto al gas
de aire suministrado a su contra-electrodo, el electrodo de aire 9. Por consiguiente, cuando se forma el sello en el
borde del electrodo de combustible 7 depende de los patrones de un conducto de gas combustible 16 y un conducto
de gas de aire 18, y en la disposicion de estas dos partes 16 y 18 de suministro dentro de la estructura de
apilamiento 20. Mas especificamente, la parte 10a de sellado se forma en el borde en el mismo lado como una
abertura 19 de la parte de suministro de gas de aire 18, para evitar la exposicion del electrodo de combustible 7 para
el gas de aire.

En la realizacion mostrada en la Figura 1, tanto el conducto de gas combustible 18 como el conducto de gas aire 16
tienen un patréon de una pluralidad de canales en forma de U, con aberturas 17 y las aberturas 19 de apertura,
respectivamente, solo sobre una superficie A y una superficie B en lados opuestos de la estructura de la pila 20. En
consecuencia, en la realizacion mostrada en la Figura 1 el borde de la capa de electrodo de combustible 6 que tiene
la parte 10a del sello es el borde del electrodo de combustible 7 en la superficie B de la estructura de la pila 20.

Por ejemplo, cuando el conducto de gas combustible 36 y el conducto de gas de aire 38 son rectos como en la
estructura de la pila 40 se muestra en la Figura 2, el gas aberturas 37a y 37b se abren a superficies de la estructura
de apilamiento 40 opuestos, al igual que la 39a y aberturas 39b. Es decir, la 39a aberturas, 39b se abren a una
superficie C y D una superficie de la estructura 40. Por esta razon, las partes de sellado 30a se proporcionan
integralmente en el borde del electrodo de combustible 7 en las superficies C y D de la estructura de la pila 40.

La parte 10a de sellado se forma de manera que sea equivalente al separador 14 de electrolito soélido o 4 por lo
menos en términos de las caracteristicas de expansion y contraccion térmica. En consecuencia, las diferencias en
las caracteristicas de dilatacion y contraccion térmica entre los materiales a laminar se evitan cuando la separacion
de las pilas individuales con los separadores 14 o cuando la configuracion de la pila individual 2 con la capa de
electrodo de combustible 6, y es posible obtener una estructura de apilamiento 20 con una excelente integridad y
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resistencia a los golpes de calor. Las caracteristicas de expansiéon y contraccion térmica incluyen al menos el
coeficiente de expansion térmica. "Equivalente” significa que las caracteristicas de expansion y contraccion térmica
son las mismas que las del separador 14 o electrolito sélido 4, o estan dentro de un intervalo que no afecta en gran
medida la integridad de la estructura de la pila 20 dentro de la gama de temperaturas aplicado a la SOFC durante la
preparacion y el funcionamiento de la SOFC. Los experimentos realizados por los inventores han mostrado que la
integridad de la estructura de la pila 20 no se vera afectada en gran medida si el coeficiente de expansion térmica es
al menos 0,85 veces, pero no mas de aproximadamente 1,18 veces el coeficiente de expansion térmica del
separador 14 o solido electrolito 4.

Las caracteristicas de expansion y contraccion térmica de la parte 10a de sellado pueden ser equivalentes a las de
uno del separador 14 y el electrolito sélido 4. Si son equivalentes a uno o el otro, el pelado se puede evitar en el
limite entre la parte de sellado y, o bien el separador 14 o electrolito sélido 4. En funcién de los coeficientes de
dilatacion térmica del separador 14 y soélida electrolito 4, las caracteristicas de expansion y contraccion térmica de la
parte 10a de sellado pueden ser equivalentes a las caracteristicas de expansion y contraccion térmica tanto del
electrolito solido 4 como el separador 14. Esto es mas deseable desde el punto de vista de la mejora de la fuerza y
la resistencia al choque de calor mecanica de la estructura de apilamiento 20.

La parte 10a de sellado preferentemente tiene la misma composicién como uno del separador 14 o sélido electrolito
4. Con la misma composicion, una buena integracion se puede lograr cuando el sello se integra con uno de estos, la
mejora de la resistencia al choque de calor de la estructura de la pila 20, asi como la resistencia mecanica. Cuando
la parte de sellado 10a tiene la misma composicion como uno del separador 14 o sélido electrolito 4, la parte 10a de
sellado puede comprender en realidad una parte de uno del separador 14 o sélido electrolito 4, o consistir en una
parte tan. Esto significa en otras palabras que la parte 10a de sellado que se compone de la parte del separador 14
o electrolito sélido 4 que se extiende en la capa de electrodo de combustible 6, que es una parte con exclusiéon de
una parte del mismo que ha alcanzado en el electrodo de combustible 7.

Por ejemplo, en la estructura de la pila 20 se muestra en la Figura 1 y la estructura de la pila 40 se muestra en la
Figura 2, las partes de sellado 10a y 30a tienen cada uno la misma composicion que el electrolito solido 4, y se
componen de una parte del electrolito sélido 4. La parte de sellado 50a de la estructura de la pila 60 se muestra en
la Figura 3 tiene la misma composicion que el separador 4, y consta de una parte del separador 4.

Como se muestra en la Figura 2, cuando las partes de sellado 30a y 30b se proporcionan en los bordes en ambos
lados del electrodo de combustible 7 y electrodo de aire 9 de la capa de electrodo de combustible 6 y la capa de
electrodo de aire 8, las caracteristicas de expansion y contraccion térmica del sello parte 30a puede ser equivalentes
a las de uno de 14 y el separador de electrolito solido 4. Si son equivalentes a uno o el otro, el pelado se puede
prevenir en el limite entre la parte de sellado y el separador 14 o electrolito solido 4. Dependiendo de los coeficientes
de expansion térmica del separador 14 y electrolito solido 4, las caracteristicas de dilatacion térmica de las partes de
sellado 30a pueden ser equivalentes a las caracteristicas de expansion y contraccion térmica de tanto del electrolito
sélido 4 como del separador 14. Esto es mas deseable desde el punto de vista de la mejora de la fuerza y la
resistencia al choque de calor mecanica de la estructura de apilamiento 40.

(Parte de sellado en la capa de electrodo de aire)

La capa de electrodo de aire 8 esta provista de la parte de sellado 10b ademas del electrodo de aire 9. La capa de
electrodo de aire 8 tiene la parte de sellado 10b dentro de la gama de espesor de la capa de electrodo de aire 8.
Preferentemente, tiene la parte de sellado 10b con un espesor equivalente a la de la capa de electrodo de aire 8. Al
igual que la parte 10a de sellado, la parte de sellado 10b esta integrado en el borde del electrodo de aire 7, con el
conjunto que compone la capa electrodo de aire 8. La parte de sellado 10b esta formado de manera que se evite la
exposicion del electrodo de aire 9 para alimentar gas, y asegurar el paso independiente de gas combustible y gas de
aire. La parte 10b del sello puede tomar la misma forma que la parte de sellado 10a, excepto que la parte de sellado
10b evita la exposicion del electrodo de aire 9 para el gas combustible, mientras que la parte 10a de sellado evita la
exposicion del electrodo de combustible 9 para el gas aire. Es decir, es posible aplicar las diversas caracteristicas
explicadas anteriormente con respecto a la no porosidad de la parte de sellado 10a, la capa de electrodo de aire 8 y
el coeficiente de expansion térmica.

La parte de sellado 10b también puede tener la misma composicion que uno de electrolito solido 4 y el separador 14,
o puede comprender una parte de la misma, pero cuando la parte de sellado 10a es la misma que o constituye una
parte de uno de estos, la parte de sellado 10b se compone preferentemente de la misma forma como la parte 10a
del sello. En esta configuracion, es posible evitar la deformacion de la estructura de apilamiento por la expansion
térmica y contraccion de las partes de sellado.

Como en el caso de la parte 10a de sellado, la ubicacién de la parte de sellado 10b en el electrodo de aire 9 o la pila
de estructura 20 depende de los patrones del conducto de gas combustible y gas de aire 16 del conducto 18, y de la
disposicion de estos dos suministro piezas 16 y 18 dentro de la estructura de la pila 20. Especificamente, la parte
10b de sellado se forma en el borde en el mismo lado que la abertura 17 de la parte de suministro de gas
combustible 16, para evitar la exposicion del electrodo de aire 9 para el gas combustible.
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En la realizacion mostrada en la Figura 1, el conducto 18 tanto conducto de gas combustible y gas de aire 16 tiene
un patrén de una pluralidad de canales en forma de U, con las aberturas 17 y las aberturas 19 de apertura,
respectivamente, solo en la superficie A y B de superficie en lados opuestos de la estructura de la pila 20. En
consecuencia, en la realizacién mostrada en la Figura 1 el borde de la capa de electrodo de aire 8 que tiene la parte
de sellado 10b es el borde del electrodo de aire 9 en la superficie A de la estructura de la pila 20.

Por ejemplo, en la estructura de la pila 40 se muestra en la Figura 2, el combustible de gas aberturas 37a, 37b se
abren a los lados A y B de la estructura 40. En consecuencia, las partes de sellado 30b se proporcionan
integralmente sobre los bordes del electrodo de aire 9 en los lados A y B de la estructura de la pila 40.

La SOFC laminada de las presentes ensefianzas puede estar compuesta de la estructura de apilamiento de
cualquiera de los diversos modos explicado anteriormente. Por ejemplo, un SOFC laminada se puede configurar
mediante la adicién de elementos adecuados para la captacion de corriente conocido por los expertos en la materia
a la estructura de apilamiento asi construida.

(Conducto de gas)

Como se muestra en la Figura 1, una sola celda 2 de la estructura de la pila 20 se proporciona con el conducto de
gas combustible 16 para suministrar el gas combustible al electrodo de combustible 7 y el conducto de gas de aire
18 para suministrar el gas de aire al electrodo de aire 9. Los patrones y formas de estos conductos de gas 16 y 18
no estan particularmente limitados. Ademas de la forma en forma de U se muestra en la Figura 1 y la forma recta
mostrada en la Figura 2, los ejemplos pueden incluir en zigzag, radial, espiral y varios otros patrones. Otras formas
conocidas también se pueden aplicar a estos conductos de gas en el SOFC. Estas piezas de suministro 16 y 18 son
preferentemente canales huecos, y se forman preferentemente junto al separador 14. En la estructura de la pila 20
de las presentes ensefianzas, como se muestra en la Figura 1, estos conductos de gas 16 y 18 tienen el patron de
canales en forma de U, con las aberturas 17 y 19 preferentemente abrir solo en lados opuestos de la estructura de la
pila 20. Esto es porque esto permite que el 10a y 10b partes de sellado que se formen, respectivamente, en la capa
8 electrodo de combustible capa 6 y el electrodo de aire solo en la superficie con la abertura del canal de gas que
debe evitarse.

Como se muestra en la Figura 1, en la estructura de la pila 20 de las presentes ensefianzas, una unidad que consta
de una sola pila 2 combinado con uno o dos separadores 14 tiene preferentemente una forma general de placa
plana. Con esta estructura de placas planas laminadas, la estructura de la pila 20 como un todo puede ser
configurado como un pilar, por lo que es mas facil obtener una buena resistencia mecanica ya que el estrés es
menos probable que se concentra en ciertas areas. La estructura de apilamiento 20 también se puede conseguir con
poco pelado o rotura incluso si no hay tension residual o similares debido a las diferencias en el coeficiente de
expansion térmica. Ademas, el proceso de fabricacion del laminado SOFC puede ser facilitado.

Las formas de canal del conducto 18 conducto de gas combustible y gas de aire 16 pueden ser el mismo o diferente
a lo largo de todas las pilas individuales 2. Por ejemplo, una estructura de apilamiento 20 que tiene dos canales en
forma de U y canales rectos no esta excluida.

El numero de las pilas individuales 2 formados por laminacion en la estructura de la pila 20 no esta particularmente
limitado. Ellos se laminan preferentemente a fin de lograr la resistencia mecanica necesaria.

(SOFC laminada)

La SOFC laminada de las presentes ensefianzas se puede proporcionar con la estructura de apilamiento de las
presentes ensefianzas. La estructura de apilamiento de las presentes ensefianzas se puede proporcionar segun sea
necesario con partes apropiadas tales como un sistema de suministro de gas para suministrar el gas combustible y
gas de aire desde una fuente de suministro a la estructura de apilamiento, un colector de corriente, una carcasa y
similares, para construir un SOFC laminada.

(Sistema de SOFC)

El sistema de SOFC de las presentes ensefianzas se puede proporcionar con la SOFC laminada de las presentes
ensefianzas. Un Unico SOFC laminada se puede utilizar, pero normalmente se proporciona uno o una pluralidad de
modulos cada uno combinando una pluralidad de laminados SOFC con el fin de producir la salida de potencia
deseada. El sistema de SOFC también puede estar provista de elementos del sistema de SOFC conocido, tal como
un reformador de combustible de gas, intercambiador de calor, turbina y similares.

(Método para la fabricacion de la SOFC laminada)
Como se muestra en la Figura 4, el método para fabricar la SOFC laminada de las presentes ensefianzas

comprende una etapa de preparacion de un laminado como un precursor para la estructura de la pila, y una etapa de
laminado de tratamiento térmico. La figura 5 describe un ejemplo de este proceso de fabricacion.
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(Etapa de preparacion del laminado)

La etapa de preparacion de laminado es una primera etapa de preparacion de hojas que comprende un material de
electrolito solido como el material de electrolito sélido o un material separador como el material del separador, la
preparacion de hojas que tienen una segunda region de material de electrodo que comprenden el material del
electrodo de combustible o electrodo de aire material y una regién de material de sellado para formar un no porosa
equivalente parte de sellado al menos en términos de caracteristicas de expansion y contraccion térmica al
electrolito solido antes mencionado o el separador, y laminando hojas de estos segundos en las primeras hojas
varias veces para preparar un laminado. Puesto que el laminado es aqui el precursor de la estructura de
apilamiento, se lamina con las pilas individuales que estan separadas por los separadores.

En el proceso de fabricacion se muestra en la Figura 5, se forma una capa de material de evaporacion para formar el
conducto de gas de aire en una primera hoja que comprende el material separador, después de lo cual una segunda
hoja que tiene la region de material de electrodo que consiste en el material del electrodo de aire y el material de la
junta region que consiste del material de electrolito solido se lamina. La primera hoja que comprende el material
separador se puede conseguir haciendo que el material separador se explicé anteriormente en una hoja por
métodos ordinarios. Tanto la primera como la segunda hojas son hojas de ceramica sin cocer que se transformaran
en la ceramica deseada por tratamiento térmico después de la laminacién. Una primera hoja de este tipo se puede
conseguir por ejemplo mediante un método de colada tales como moldeado por hoja en la que un cuchillo revestidor
de cuchilla médico u otro aplicador se usa para moldear la hoja de una suspensién que consiste principalmente de
un material separador con la resina aglutinante, disolvente organico y similares afiadido en cantidades adecuadas.
La hoja resultante se seco primero por métodos ordinarios y después se traté como sea necesario calor para obtener
una primera hoja (hoja verde de ceramica sin cocer).

Un polvo de ceramica que comprende un 6xido de perovskita de lantano-cromo y circonia dopada con tierras raras
se utiliza preferentemente para el material separador. Incluir la circonia dopada con tierras raras permite que el 6xido
de perovskita de lantano-cromo a ser densamente sinterizado, incluso a una temperatura de calcinacién de no mas
de aproximadamente 1400 °C, lo que significa que puede ser co-sinterizada con los componentes de la pila.
También se puede mantener una alta conductividad eléctrica. En este material, la circonia dopada con tierras raras
constituye preferentemente al menos 0,05 % en masa pero no mas de 10 % en masa de la ceramica de 6xido de
perovskita de lantano-cromo. Por debajo de 0,05 % en masa, la temperatura de sinterizacion no sera bajado
suficientemente, mientras que por encima de 10 % en masa de conductividad puede verse adversamente afectado.

A continuacion, se prepara la segunda hoja. La segunda hoja se proporciona con la region de material de electrodo
de aire y la region de material de sellado que consiste en el material de electrolito solido. La disposicion de la regién
de electrodo de aire y material de sellado regiéon del material se determina por el concepto de disefio de la parte de
sellado como se ha explicado anteriormente con respecto a la SOFC laminada de las presentes ensefianzas. Tal
hoja de diferentes regiones puede obtenerse por un método de moldeo en hoja por medio de fundicién por inmersion
o de otro tipo de colada utilizando una cuchilla de doctor u otro aplicador. Es decir, suspensiones de diferentes
composiciones se descargan simultaneamente en la direccion de colada, y se aplican de una manera tal que las
diferentes regiones de lodos se pueden integrar sin mezclarse después de la colada. La aplicacion integral de estas
regiones de diferentes composiciones se puede lograr mediante el ajuste de la fluidez de las suspensiones para la
formacion de las diferentes regiones. El producto fundido resultante se puede secar por métodos ordinarios y tratado
al calor como sea necesario para obtener la segunda hoja.

La suspensién para la region de material de electrodo de aire se puede conseguir haciendo que el material de
electrodo de aire descrito anteriormente en una suspension por métodos ordinarios. Un material de formacién de
espuma o similares pueden afiadirse segun sea necesario a la suspension para la region de material de electrodo de
aire. Una suspension adecuada usando el material de electrolito sélido se utiliza para la region de material de
sellado en este caso, y esto puede ser utilizado para la fundicion.

La segunda hoja se lamina sobre la primera hoja preparada de esta manera. La alineacion de la segunda hoja en
relacion con la primera hoja es tal que el electrodo de combustible y la region de material de material de sellado
estan dispuestos de acuerdo con la estructura de apilamiento deseada. Cuando la laminacion de la segunda hoja
para el electrodo de aire u otro electrodo sobre la primera hoja que consiste de material separador, una capa de
material modelado por evaporacion para formar el conducto de gas se aplica preferentemente antes de la laminacion
de la segunda hoja. Una estructura tubular que permite el paso gas se forma por tratamiento térmico cuando la capa
de material de evaporacion se compone de material que se elimina en la etapa de tratamiento térmico. La estructura
de suministro de gas puede formarse facilmente si los patrones son los patrones de los conductos de gas
combustible y gas de aire. Mediante la preparacion de los conductos de gas de esta manera, estructuras de tubos se
pueden construir sin complicar el proceso de laminacién o que afectan a la resistencia mecanica y similares de la
estructura de apilamiento.

Una vez que las primera y segunda hojas se han laminado, se prepara otra primera hoja, y otra segunda hoja se

lamina en esta primera hoja. Por ejemplo, en el ejemplo mostrado en la Figura 5, se prepara una primera hoja que
consiste en el material de electrolito sélido, y se prepara una segunda hoja que tiene la region de material de
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electrodo de combustible y la region de material de sellado. El material de material de electrolito y el electrodo de
combustible sélido descrito anteriormente se puede hacer en lechadas para el material de electrolito y materiales
electrodo de combustible suspensiones solidas. Un agente de formacion de espuma o similares pueden ser
incluidos, segun sea necesario en el material de electrodo de combustible a fin de asegurar la porosidad después del
tratamiento térmico.

Los tipos de la primera hoja y la segunda hoja para ser laminado se determinan de acuerdo a la estructura de
apilamiento final a obtener (estructura de las pilas individuales separadas por separadores).Lo mismo se aplica a la
orientacion de las hojas durante la laminacién. La secuencia de laminacién en el proceso de laminacion puede ser
cualquier que produce una estructura de apilamiento, sin ninguna limitacion particular. Por ejemplo, las hojas primera
y segunda hojas pueden ser laminadas una después de la otra, o laminados parciales se pueden preparar y luego
laminadas juntas.

La composicion y disposicion de la region de material de sellado en la segunda hoja puede ser como se ha explicado
anteriormente con respecto a la estructura de apilamiento de las presentes ensefianzas. Las diversas caracteristicas
explicadas con respecto a la estructura de apilamiento de las presentes ensefianzas se pueden aplicar también al
conducto de gas.

(Etapa de tratamiento térmico)

La etapa de tratamiento térmico es un paso de tratamiento térmico del laminado obtenido en la etapa de laminacién
como un precursor para la estructura de la pila. El tratamiento térmico se lleva a cabo con el fin de sinterizar al
menos parte de los materiales ceramicos que componen el laminado y obtener el cuerpo disparado densa o porosa
deseada. Preferentemente, el separador y todos los componentes celulares son co-sinterizado. El tratamiento
térmico puede realizarse por ejemplo a una temperatura de al menos 1250 °C pero no mas de 1550 °C, o
preferentemente al menos 1300 °C pero no mas de 1500 °C. Al menos 1.300 °C pero no mas de 1400 °C es aun
mas deseable. La calcinacion se puede realizar en el aire.

Las hojas que componen el laminado se integran por este tratamiento térmico para producir la estructura de
apilamiento de las presentes ensefianzas. Es decir, una estructura de apilamiento en la que las pilas individuales
estan separadas por separadores y partes que funcionan como partes de sellado estan integrados con las capas de
electrodos de combustible o capas de electrodo de aire de las pilas individuales se pueden obtener a la vez.

Como se ha descrito anteriormente, con el método de fabricaciéon de las presentes ensefianzas, es posible obtener
la estructura de apilamiento de una sola vez mediante la preparacion y laminar las hojas correspondientes al
separador, electrolito sélido, la capa de electrodo de combustible y la capa de electrodo de aire en la estructura de
apilamiento. Es decir, que es facil de obtener una estructura de apilamiento de las presentes ensefianzas que tienen
diversas ventajas.

Una forma de realizacion de las presentes ensefianzas se explicé anteriormente, pero las presentes ensefianzas no
esta limitada de ese modo, y varios cambios son posibles en la medida en que no se desvian de la intencién de las
presentes ensefianzas.

(Hoja de electrodo para la SOFC laminada)

Una hoja de electrodo para la SOFC laminada de las presentes ensefianzas puede tener una region de material de
electrodo que comprende un material de electrodo de combustible o un material de electrodo de aire, y una region
de material de sellado para formar una parte de sellado no porosa en el SOFC laminada. Con la hoja de las
presentes ensefianzas, una estructura de sellado puede ser proporcionada facil y fiable debido a que una parte de
sellado se puede formar ya sea dentro de la capa de electrodo de combustible o la capa de electrodo de aire. En
particular, debido a que la regién de material de sellado es equivalente al menos en términos de expansion y
contraccion caracteristicas térmicas al electrolito sélido o separador de la SOFC laminada, tiene una buena
integridad con el separador adyacente o electrolito sélido, lo que resulta en una estructura de apilamiento con una
excelente resistencia mecanica.

Las diversas formas para el electrodo de combustible, el electrodo de aire, separador, electrolito sélido y parte de
sellado explicadas anteriormente con respecto a la estructura de apilamiento de las presentes ensefianzas se puede
aplicar a las hojas de los electrodos de las presentes ensefianzas. El método de fabricacion para la segunda hoja se
explicd anteriormente con respecto a la SOFC laminada de las presentes ensefianzas se puede aplicar a la
fabricacion de la hoja de electrodo de las presentes ensefianzas.

Las presentes ensefianzas se explica en detalle a continuacion mediante ejemplos, pero las presentes ensefianzas
no se limita a estos ejemplos.
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(Ejemplo 1)

En este ejemplo, Ni / 8YSZ cermet (Ni: 8YSZ = 80:20 (relacién molar)) se utilizd para el electrodo de combustible,
Lag,sSro,2MnO3 para el electrodo de aire, 8YSZ para el electrolito, y Lag 79Ca0.06Sr0.1sCrOx(LCaSCr) para el separador.
Se prepararon suspensiones de cada uno, y la hoja de separador y la hoja de electrolito solido se prepararon por
colada de cinta como las hojas verdes 20 m hasta 80 m de espesor. Para la hoja de electrodo de aire, una hoja
verde 20 micrémetros de espesor se prepard tiene una region material de electrodo de aire con una regiéon de
material de sellado que consiste en material separador en un extremo. Para la hoja electrodo de combustible, una
hoja verde 20 micrometros de espesor se preparo tiene una region de electrodo de combustible con una region de
material de sellado que consiste en material separador en un extremo. Las concentraciones de suspension se
ajustaron para cada hoja para obtener la contraccion uniforme de las hojas verdes durante el tratamiento térmico.

Estas hojas fueron laminadas como se muestra en la Figura 6, y se calcinaron en aire a 1400 °C. La estructura
resultante se integré sin alabeo, lo que resulta en una estructura altamente integrado sin pelado entre capas. En la
estructura resultante, la capa de electrodo de combustible, la capa de electrodo de aire y el electrolito solido fueron
cada uno de aproximadamente 15 micrometros.

A partir de estos resultados, se puede ver que una buena estructura laminada sin deformacion se puede conseguir
por laminacion y disparar las diversas hojas utilizadas en el ejemplo.

La composicion de una seccion transversal de la estructura calcinada fue confirmada por espectroscopia de energia
dispersiva de rayos X (EDX). Los resultados se muestran en la Figura 7. Esto muestra que las capas se formaron
con las composiciones destinadas para el separador, electrodo de aire, electrolito sdélido y el electrodo de
combustible.

(Ejempilo 2)

En este ejemplo, la pasta de carbono se serigrafié al laminar la hoja del separador a la hoja del electrodo de aire y la
hoja del separador a la hoja del electrodo de combustible en el Ejemplo 1, y la calcinacion se realizé como en el
Ejemplo 1. Se demostré que la estructura resultante tenia espacios formados en las regiones donde se aplicé pasta
de carbono al tiempo que seguia manteniendo la integridad general como una estructura. Esto muestra que se
pueden formar canales de gas finos usando un material de evaporacion.

[Ejemplo 3]

En este ejemplo, el polvo de LaCaSCr se combin6 con 3YSZ (3 % en moles de éxido de circonio estabilizado con
itrio) en cantidades de 1 %, 2 %, 3 %, 4 %, 5 % y 7 % de la masa del polvo de 6xido y aproximadamente 10% en
masa de nitrato de calcio, ademas de estos polvos de 6xido, y se mezclé bien en un mortero. Este polvo mezclado
se molded en una prensa uniaxial (1300 kgf / cm?, 5 minutos), y se calciné durante 5 horas en atmésfera a 1300 °C.
Un ejemplo comparativo se preparé también por las mismas operaciones pero sin 3YSZ anadido (muestra del 0 %
en masa de nitrato de calcio que contiene 3YSZ).

Se midieron el volumen y el peso del cuerpo sinterizado resultante, y la densidad calculada. Los resultados se
muestran en la Figura 8. La Figura 9 muestra los resultados de microscopio electrénico de barrido (SEM) de
observacion de secciones transversales de los cuerpos sinterizados resultantes (muestras del 0 % en masay el 1 %
en masa).

Como se muestra en la Figura 8, la densidad del 6xido de lantano-estroncio-calcio-cromo, que fue de 5,3 g/ cm?® sin
3YSZ agregado se elevé a 6 % con 1 % en masa de 3YSZ afiadida, y al 9 % con 5 % en masa afiadida. Como se
muestra en la Figura 9, ademas se confirmd por microscopia electronica de barrido (SEM) que la adicion de una
pequefia cantidad de 3YSZ resultaba en granos de cristal mas finos y mas densos.
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REIVINDICACIONES
1. Una estructura de apilamiento para una pila de combustible de 6xido sélido, que comprende:

una pluralidad de pilas individuales apiladas, cada una con una capa de electrodo de combustible que
comprende un electrodo de combustible y una capa de electrodo de aire que comprende un electrodo de aire,
estando la capa de electrodo de combustible y la capa de electrodo de aire dispuestas una frente a la otra a
ambos lados de un electrolito solido;

separadores dispuestos entre las pilas individuales apiladas para separar las pilas individuales; y

una primera parte de sellado no porosa situada dentro de la capa de electrodo de aire, equivalente a cualquiera
de los separadores o al electrolito solido al menos en términos de caracteristicas de expansion y contraccion
térmica, e integrada con un borde del electrodo de aire, y también con el separador adyacente y el electrolito
solido adyacente,

una segunda parte de sellado no porosa situada dentro de la capa de electrodo de aire, equivalente a cualquiera
de los separadores o al electrolito solido al menos en términos de caracteristicas de expansion y contraccion
térmica, e integrada con un borde del electrodo de aire, y también con el separador adyacente y el electrolito
soélido adyacente, donde

la estructura de apilamiento esta formada de tal manera que una corriente de gas combustible se suministra al
electrodo de combustible y una corriente de gas suministra aire al electrodo de aire, respectivamente, y las
partes de sellado estan integradas con un borde del electrodo de combustible y un borde del electrodo de aire, y
también con el separador adyacente y el electrolito sélido adyacente por sinterizacion.

2. La estructura de apilamiento de acuerdo con la reivindicacién 1, donde las partes de sellado tienen la misma
composicion que uno del separador o el electrolito sélido.

3. La estructura de apilamiento de acuerdo con las reivindicaciones 1 o0 2, donde los espesores del electrolito sélido,
la capa de electrodo de combustible y la capa de electrodo de aire en la pila individual son cada uno de al menos 1
Mm pero no mas de 150 pm.

4. La estructura de apilamiento de acuerdo con cualquiera de las reivindicaciones 1 a 3, donde no se proporciona
soporte de una sola pila con resistencia mecanica mejorada dentro de la pila individual.

5. La estructura de apilamiento de acuerdo con cualquiera de las reivindicaciones 1 a 4, donde las partes de sellado
comprenden una parte de uno del separador o el electrolito sélido que se extiende en la capa de electrodo de
combustible o la capa de electrodo de aire.

6. La estructura de apilamiento de acuerdo con cualquiera de las reivindicaciones 1 a 5, donde una unidad
compuesta por la pila individual y uno o dos separadores que estan combinados con la pila individual tiene una
forma general plana.

7. La estructura de apilamiento de acuerdo con cualquiera de las reivindicaciones 1 a 6, donde el separador
comprende un 6xido de perovskita de lantano-cromo y circonia dopada con tierras raras.

8. Una pila de combustible de 6xido sélido que comprende la estructura de apilamiento para una pila de combustible
de oxido sélido de acuerdo con cualquiera de las reivindicaciones 1 a 7.

9. Un sistema de pila de combustible de éxido sélido que comprende la estructura de apilamiento para una pila de
combustible de 6xido sélido de acuerdo con cualquiera de las reivindicaciones 1 a 7.

10. La estructura de apilamiento de acuerdo con cualquiera de las reivindicaciones 1 a 7, done al menos dos de las
pilas individuales apiladas estan integradas por sinterizacion.

11. Un método para fabricar una pila de combustible de 6xido sélido laminada en el que las pilas individuales,
teniendo cada una una capa de electrodo de combustible que comprende un electrodo de combustible y una capa
de electrodo de aire que comprende un electrodo de aire, estando dispuestas la capa de electrodo de combustible y
la capa de electrodo de aire opuestas entre si a cualquier lado de un electrolito sélido, estan apiladas con un
separador intermedio para separar las pilas individuales, comprendiendo el método para fabricar una pila de
combustible de 6xido sélido laminada las etapas de:

preparar un laminado mediante la repeticion de las siguientes etapas (a) y (b);

(a) preparar una primera hoja que comprende un material de electrolito sélido que es un material de electrolito
solido o un material separador que es un material del separador y

(b) preparar una segunda hoja que tiene una regiéon de material de electrodo que comprende un material de
electrodo de combustible o un material de electrodo de aire y una regién de material de sellado para formar
una parte de sellado no porosa que es equivalente al electrolito solido o al separador en términos de al
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menos las caracteristicas de expansion y contraccion térmica, y laminar esta segunda hoja sobre la primera
hoja; y

tratar térmicamente el laminado y sinterizar de este modo el laminado.

12. El método para fabricar una pila de combustible de 6xido sélido laminada de acuerdo con la reivindicacién 11,
donde la regién del material de sellado de la segunda hoja tiene la misma composicién que la primera hoja.

13. El método para fabricar una pila de combustible de 6xido sélido laminada de acuerdo con la reivindicacién 11 o
12, donde la segunda hoja se prepara mediante colada en cinta.

14. El método para fabricar una pila de combustible de éxido sélido laminada de acuerdo con la reivindicaciéon 13,
donde la segunda hoja se prepara colando simultdneamente la regiéon de material de electrodo y la region de
material no poroso.

15. El método para fabricar una pila de combustible de 6xido sélido laminada de acuerdo con cualquiera de las
reivindicaciones 11 a 14, donde una capa de material de evaporacion, que tiene un patron de un conducto de gas
combustible o un conducto de gas de aire y estd compuesto de un material de evaporaciéon que se va a eliminar
mediante el tratamiento térmico, se proporciona en la primera hoja después de la etapa (a) pero antes de la etapa
(b), y/o donde el material separador comprende un 6xido de perovskita de lantano-cromo y circonia dopada con
tierras raras.
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