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Старение твердых электролитов LaxSi6O12+1.5x и LaxGe6O12+1.5x на воздухе при
температуре 800 °С в течение 1000 часов
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Силикаты  и  германаты  лантана  являются  перспективными  материалами  для
среднетемпературных  (600-800°С)  топливных  элементов  (ТЭ)  [1],  однако  требуются
сведения о старении этих материалов при рабочих температурах эксплуатации ТЭ.

Для  ресурсных  испытаний  твердых  электролитов  были  взяты  изученные  ранее
оптимальные  по  электропроводности  составы:  LaxSi6O12+1,5x при  х  =  9,77;  10  [2]  и
LaxGe6O12+1,5х, при х = 10; 10,11 [3]. Предварительный синтез  LaхSi6O12+1.5x проводили по
золь-гель технологии при начальной Тсинт.=1150°С, 20 мин. и конечной Тобж.=1650°С, 2 ч.
Образцы  LaхGe6O12+1.5x спекали  по  керамической  технологии  при  начальной
Тсинт.=1300°С,  3  ч.  и  конечной  Тобж.=1650°С,  3-6  ч.  Порошки  перетирали  в  агатовой
ступке.  Плотность  образцов  силикатов  лантана  составила  ~  83%  от  теоретической,
германатов ~ 93%. Из спеченных таблеток вырезали брусочки размером 2×4×15 мм3. По
данным РФА все образцы однофазны и имеют гексагональную структуру.

Электропроводность  твердых  электролитов  систем  LaxSi6O12+1.5x и  LaxGe6O12+1.5x

измеряли 4-х зондовым методом на воздухе при температуре 800оС в течение 1000 часов.
В качестве электродов использовали платину. Начальное значение электропроводности
образцов принято за 100%, как показано на рисунке.

Для образцов La10Ge6O27 и  La10,11Ge6O27+b, обладающих максимальной плотностью,
изменения  электропроводности  за  1000 часов  при  800ºС невелики  (до  5%).  Большей
степенью старения (до 9,5%) обладают силикаты составов La9,77Si6O27-b и La10Si6O27 (рис.),
что может быть связано с более низкой плотностью данных образцов.

Рис.  Относительное  изменение
электропроводности  LaxSi6O12+1.5x (х=9,77;  10)  и
LaxGe6O12+1.5x (х=10;  10,11)  на  воздухе  при
температуре 800оС.

Германаты лантана достигают насыщения
по  электропроводности  после  выдержки  600
часов,  а  силикаты  лантана  –  после  700  часов
(рис.). Подобное изменение электропроводности
во времени,  по-видимому, связано с процессом
установления  равновесного  состояния
электролита.

Впервые проведено исследование  старения  электролитов на  основе силикатов  и
германатов  лантана,  показано,  что  образцы  LaxА6O12+1.5x (А  =  Si,  Ge)  превышают  по
электропроводности  YSZ-электролит  (Y2O3-10%)  при  температуре  800°С  и  являются
кислородно-ионными  проводниками.  Таким  образом,  данные  твердые  электролиты
можно  рассматривать  перспективными  для  использования  в  электрохимических
устройствах, работающих в течение тысяч часов при температурах 600-800°С.
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