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基于 Pr0.6Sr0.4Co0.2Fe0.8O3-δ对称固体氧化物燃料 
电池的性能优化研究 

杨 洋 1,2, 田 冬 2, 丁岩芝 2, 卢肖永 2, 林 彬 2, 陈永红 2 
(1. 安徽理工大学 化学工程学院, 淮南 232001; 2. 淮南师范学院 淮南低温共烧材料安徽省重点实验室, 淮南 232038) 

摘 要: 采用柠檬酸-硝酸盐自蔓延燃烧法分别合成了 Pr0.6Sr0.4Co0.2Fe0.8O3-δ(PSCF)和 Gd0.2Ce0.8O2-δ(GDC)粉体, 高温

固相法合成 La0.9Sr0.1Ga0.8Mg0.2O3-δ(LSGM)电解质粉体。以 LSGM 为电解质, PSCF 同时作为阴极和阳极, GDC 作为

功能层材料, 构建了对称固体氧化物燃料电池 PSCF│GDC│LSGM│GDC│PSCF。利用 X 射线衍射法研究材料

的成相以及相互间的化学稳定性, 交流阻抗法记录界面极化行为, 用扫描电子显微镜观察电池的断面微结构, 用

自组装的测试系统评价电池输出性能。结果表明, 合成的 PSCF 粉体呈立方钙钛矿结构, 具有良好的氧化–还原可

逆性。使用 GDC 功能层明显改善了氢气环境下 PSCF 与 LSGM 材料间的化学相容性以及电池的输出性能, 800℃时, 

电极│电解质界面极化电阻从 6.892 Ω·cm2 下降到 0.314 Ω·cm2; 以加湿 H2(含体积分数 3%的水蒸气)为燃料气, 空

气为氧化气时, 单电池输出功率密度由 269 mW/cm2 增大至 463 mW/cm2。研究结果显示, PSCF 是对称固体氧化物

燃料电池良好的候选电极材料, GDC 功能层对改善电池长期稳定性能具有潜在的应用价值。 
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YANG Yang1,2, TIAN Dong2, DING Yan-Zhi2, LU Xiao-Yong2, LIN Bin2, CHEN Yong-Hong2 
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Abstract: Pr0.6Sr0.4Co0.2Fe0.8O3-δ (PSCF) and Gd0.2Ce0.8O2-δ (GDC) powders were synthesized by a citric acid- ni-

trates self-propagating combustion method, and La0.9Sr0.1Ga0.8Mg0.2O3-δ (LSGM) electrolyte powder was prepared 

by conventional solid state reaction process. The LSGM-supported symmetrical solid oxide fuel cell of PSCF│

GDC│LSGM│GDC│PSCF with GDC function layer was fabricated. The phase structure, chemical compatibility, 

polarization resistance, cross-section microstructure and the cell performance were investigated by X-ray diffraction 

(XRD), electrochemical impedance spectra, scanning electron microscope (SEM) and self-assembly SOFC test sys-

tem, respectively. The results indicate that PSCF powder exhibits a single perovskite with cubic symmetry and a 

good redox reversibility. The GDC function layer dramatically improve the chemical compatibility among PSCF,  

LSGM in hydrogen and the cell performance. The area specific resistance (ASR) of PSCF│GDC decreased from 
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6.892 Ω·cm2 to 0.314 Ω·cm2 in hydrogen at 800℃ and the maximum power density increased from 269 mW/cm2 to 

463 mW/cm2 using humidified hydrogen (3%H2O) as fuel and ambient air as oxidant. The results indicate that 

PSCF is a promising electrode material for symmetrical solid oxide fuel cells, and GDC function layer is a potential 

way to enhance the long-term stability. 

Key words: symmetrical solid oxide fuel cell; redox reversibility; Pr0.6Sr0.4Co0.2Fe0.8O3-δ; GDC function layer 

 

固体氧化物燃料电池 (solid oxide fuel cell, 

SOFC)具有燃料适应性强、能量转换效率高、环境

污染小等优点, 是 21世纪最具发展前景的能量转换

技术之一, 受到广泛关注[1-4]。SOFC 单电池通常由

阳极、电解质和阴极三种不同功能的材料层组成。

电池工作时 , 阳极发生燃料(还原气)的氧化过程 , 

阴极发生氧气的还原反应。传统的 SOFC 电池多以

Ni 基金属陶瓷作为阳极,钙钛矿基材料作为阴极, 

氧化钇稳定的氧化锆(YSZ)或氧化钐掺杂的氧化铈

作为电解质。Ni 基金属阳极和钙钛矿基阴极材料体

系, 虽然具有良好的催化活性、氧离子–电子混合电

导和集电性能, 但在电池工作过程中还存在着一些

缺陷, 如使用碳氢化合物作为燃料时, 常易出现阳

极积碳或硫中毒现象, 从而引起电池性能的急速衰

退[5-6]。此外, 对处于氧化环境中的阴极, 当三相界

面(TPB)处氧分压过低时, 会引起阴极氧化, 也会导

致电池性能和长期稳定性的衰退[7-9]。如果阴极材料

的氧化还原可逆性足够优异, 即使 SOFC 因泄露燃

料气进入阴极侧, 也不会引起阴极性能的衰退[10]。 

为了解决传统 SOFC 存在的上述问题, 研究者

们提出了对称固体氧化物燃料电池 (Symmetrical 

Solid Oxide Fuel Cells, SSOFC), 即采用同一材料同

时作为电池阳极和阴极的设计理念 [11-13]。与传统

SOFC 比较, SSOFC 不仅可以简化电池的制备工艺, 

还因为阴极和阳极材料相同, 减少了电极│电解质

界面间可能出现的热应力问题。对称电池设计的最

突出优点在于可有效解决使用碳氢燃料时出现的阳

极积碳和硫中毒问题, 这是因为电池的阴极和阳极

可以互换功能, 当阳极性能下降时, 只要切换气路

即可将原阳极转换为阴极, 积碳便可在高温下被氧

化而除去[14-17]。 

Pr1-xSrxCoyFe1-yO3-δ 由于具有高的氧离子–电子

混合电导和低的界面极化阻抗, 是近年来研究较多

的 SOFC 阴极材料体系[18-19]。但是它在还原气氛下

稳定性较差, 不适宜作为 SOFC 阳极材料使用。本

工作采用柠檬酸–硝酸盐自蔓延燃烧法分别合成了

Pr0.6Sr0.4Co0.2Fe0.8O3-δ(PSCF)和 Gd0.2Ce0.8O2-δ(GDC)

粉体 , 用高温固相法合成 La0.9Sr0.1Ga0.8Mg0.2O3-δ 

(LSGM)电解质粉体, 研究了以 GDC 作为功能层的

对称电池 PSCF│GDC│LSGM│GDC│PSCF 的极

化及输出性能 , 并与无功能层对称电池 PSCF│

LSGM│PSCF 的性能进行比较, 以考察 PSCF 作为

SSOFC 电极的可行性。 

1  实验方法 

1.1  粉体合成 

以 Pr(NO3)3·6H2O、Sr(NO3)2、Co(NO3)2·6H2O

和 Fe(NO3)3·9H2O 为原料, 用去离子水分别配制成

浓度约为 1mol/dm3 的溶液。按照 Pr0.6Sr0.4 Co0.2 

Fe0.8O3-δ (PSCF)的化学计量比, 准确量取所需的各

硝酸盐溶液放入蒸发皿中, 再按总金属离子(ΣnM
Z+)

与柠檬酸(nCA)物质的量比为 1:1.5 的配比加入计量

柠檬酸, 搅拌至完全溶解后, 加入 10 mL 硝酸, 接

着用氨水调节 pH 到 7~8。将蒸发皿置于电炉上加热

浓缩, 直至发生自蔓延燃烧反应, 得到初级粉体。初

级粉体经 1000℃热处理 3 h, 得到实验用电极粉体。 

Gd0.2Ce0.8O2-δ (GDC)粉体的合成方法与 PSCF

相同, 初级粉体经 700℃热处理 3 h, 得到实验用粉

体。以 La2O3、SrCO3、Ga2O3 和 MgO 为原料, 按照

La0.9Sr0.1Ga0.8Mg0.2O3-δ (LSGM)的化学计量比称量

所需的各固体组分, 混合球磨 24 h 后, 置于高温炉

中 1100℃煅烧 5 h, 研磨后得到实验用电解质粉体。 

1.2  样品制备 

将 PSCF 分别与 LSGM、GDC 粉体按 1:1 的比

例混合均匀后, 置于高温炉中 1000℃煅烧 10 h, 降

至室温后研磨, 用于 X 射线衍射分析。取适量 PSCF

粉体加入到含有 10wt%乙基纤维素的松油醇溶液中, 

混合研磨均匀后, 得到 PSCF 电极浆料。GDC 功能

层浆料采用同样方法制备。 

实验用单电池采用电解质支撑型设计。在 200 MPa

单轴压力下, 将 LSGM 粉体压成φ15 mm 的圆形素

坯, 在空气气氛中经 1450℃烧结 10 h, 得到电解质

片。电极浆料与功能层浆料采用丝网印刷法涂覆在

LSGM电解质片的两侧, 烘干后置于高温炉中 1000℃

煅烧 3 h, 用于极化阻抗和电池性能的测试。 

1.3  结构及性能表征 

采用 X射线衍射仪分析粉体的物相以及相互间
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的化学相容性, CuKα辐射, λ = 0.15418 nm, 电压

40.0 kV, 电流 30 mA, 步长 0.03, 扫描范围 2θ: 20～
80。采用 Zahner IM6 型电化学工作站测试电池的

极化行为, 扫描频率范围为 1 MHz~10 mHz, 电压

扰动为 5 mV。电池输出性能用实验室搭建的评价装

置进行测试。电池样品的断面微结构用 KYKY EM- 

3200 型扫描电子显微镜观察。 

2  结果与讨论 

2.1  物相分析 

图1(a)是经1000℃煅烧3 h的Pr0.6Sr0.4Co0.2 Fe0.8O3-δ 

(PSCF)初粉的 X 射线衍射(XRD)图谱。对照 PDF 卡片, 

不难看出, 初粉经煅烧后, 样品呈单一的钙钛矿结构

(JCPDS 75-0439)。 

为了评价 PSCF作为 SSOFC电极材料的可行性, 

将PSCF粉体置于通有H2的管式炉中 800℃还原 10 h, 

测定 XRD 图谱后(图 1(b)), 再将其置于空气气氛中

800℃煅烧 3 h, 再测 XRD 图谱(图 1(c)), 从图中可

以看出, 钙钛矿结构的 PSCF 经 H2 还原后主相变为

SrPrFeO4 (JCPDS 32-1237), 并伴有少量的 Pr2O3 及

CoFe 合金相。混合物在空气环境中再经 800℃煅烧

3 h, 又恢复了钙钛矿结构, 且 XRD 基线平整。由此

可见, PSCF 具有良好的氧化还原可逆性。 

图 2(a)、(b)是 PSCF 与 LSGM 和 GDC 粉体按 1︰

1 质量比混合研磨, 分别在空气及氢气气氛下煅烧

10 h 后的 XRD 图谱。由图 2(a)可以看出, 高温空气

气氛下煅烧, PSCF 与 LSGM 和 GDC 混合粉体的衍

射峰分别为 PSCF 与 LSGM 以及 LSGM 与 GDC 各

自衍射峰, 没有出现新的衍射峰, 表明在实验条件 

 

图 1  PSCF 经 1000℃下煅烧 3 h(a),  PSCF 再经 800℃下还

原 10 h(b)和再在 800℃空气环境中煅烧 3 h 的 XRD 图谱(c) 

Fig. 1  XRD patterns of PSCF calcined at 1000℃ for 3 h in 

air (a), reduced at 800℃ for 10 h in humidified H2 (b) and 

calcined at 800℃ for 3 h in air (c) 

 

图 2  在不同气氛下煅烧 10 h 的 PSCF 与 LSGM、GDC 混合

粉体的 XRD 图谱  

Fig. 2  XRD patterns of PSCF with LSGM and GDC mixtures 
calcined for 10 h in different atmospheres 
(a) 1000℃ in air; (b) 800℃ in H2 
 

下 PSCF 与两者均不发生化学作用。图 2(b)显示, 高

温还原气氛下, PSCF 与 GDC 没有相互作用, 但与

LSGM 发生反应, 生成电导率较低的 SrLaGaO4。 

2.2  电化学性能 

为了了解界面极化以及 GDC 对极化的影响, 

制备了无功能层对称电池 PSCF│LSGM│PSCF 及

GDC 作为功能层的对称电池 PSCF│GDC│LSGM

│GDC│PSCF。图 3 是两个电池分别在空气和 H2

气氛中的交流阻抗谱, 图 3(a)插图是利用ZSimpWin

软件对阻抗谱拟合得到的等效电路图 LR(R1Q1) 

(R2Q2), 其中, R 为 LSGM 电解质的欧姆电阻, Q1、

Q2 为相位元件, R1、R2 为极化电阻。R1Q1、R2Q2 分

别代表两种气氛下的极化行为。空气下的极化阻抗

主要包括氧分子的分解、接触界面的电荷转移以及

非电荷转移过程(气相扩散及氧离子在电极的扩散

等), H2 气氛下的极化阻抗主要是由氢气的催化反应

过程和气体的扩散引起[20-21]。 

阻抗谱中高频段与实轴的交点代表电解质的欧

姆阻抗, 低频段与实轴的交点为电池的总阻抗, 两交

点之间的差值即为电池的极化阻抗。由图可见, 无论

是空气气氛(图 3(a), (b))、还是 H2气氛(图 3(c), (d)), 
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图 3  对称电池在不同气氛中的阻抗谱 

Fig. 3  Impedance spectra of SSOFC  
(a) PSCF│LSGM│PSCF in air; (b) PSCF│GDC│LSGM│GDC│

PSCF in air; (c) PSCF│LSGM│PSCF in H2 and (d) PSCF│GDC│

LSGM│GDC│PSCF in H2 

 

电池的极化阻抗均随测试温度的升高而减小, 说明

升温有利于 O2 的吸附解离和燃料的催化。将图 3(a)

与(b)、(c)与(d)两两比较不难看出, GDC 功能层对减

小空气环境下的电极极化效果不甚明显(800℃时, 

电池 PSCF│LSGM│PSCF和 PSCF│GDC│LSGM

│GDC│PSCF 的极化阻抗分别为 0.28 Ω·cm2 和

0.26 Ω·cm2), 但可显著降低 H2 气氛下的电极极化

(800℃时, 极化电阻由 6.892 Ω·cm2减至 0.314 Ω·cm2), 

这是由于使用 GDC 功能层有效阻止了 LSGM 与

PSCF 因直接接触而发生反应, 生成高阻值的SrLaGaO4。

图 4 是根据阻抗谱得到的不同气氛开路条件下对称

电池的极化电阻与温度的关系曲线。 

2.3  电池输出性能 

以潮湿 H2(含 3vol%的 H2O(g))为燃料气, 空气

为氧化剂, 分别对电池 PSCF│LSGM│PSCF 和

PSCF│GDC│LSGM│GDC│PSCF 的输出特性进

行了测试, 其 I-V、I-P 曲线如图 5(a)、(b)所示。可

以看出, 电池输出电压随电流密度的增大而减小,  

 

图 4  界面极化阻抗 Rp与温度的关系 

Fig. 4  Interfacial polarization resistance (Rp) obtained under 
open-circuit condition at different temperatures 

 

图 5  (a)PSCF│LSGM│PSCF 和(b)PSCF│GDC│LSGM│

GDC│PSCF 的单电池的输出性能 

Fig. 5  Electrochemical performance of single cell for (a) 

PSCF│LSGM│PSCF and (b) PSCF│GDC│LSGM│GDC

│PSCF 

 

不同温度下的 I-V 曲线均呈现良好的线性关系, 说

明界面极化占电池总阻抗的比例较小[22]; 在测试温

度范围内, 开路电压(OCV)变化很小, 其值基本在

1.0V 以上, 明显大于以 SDC 为电解质的电池的 OCV

值[23], 说明 LSGM 是有潜力的 SOFC 氧离子导体电

解质材料。 
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I-P 曲线显示, 电池的输出功率密度随温度的

升高而增大, 结合阻抗(图 6)测试结果可以发现这是

由于电池的极化行为随温度升高而降低所致。比较图

6(a)、(b)不难发现, 虽然 GDC 功能层对电池开路电压

影响不大, 但对电池输出功率有显著影响。800℃时, 

无功能层的电池的最大功率密度仅有 269 mW/cm2, 

而使用 GDC 作为功能层的单电池, 其最大功率密

度增至 463 mW/cm2。这是因为使用 GDC 功能层一

方面避免了 PSCF 与 LSGM 电解质因直接接触而发

生反应, 另一方面优化了三相界面, 从而提高电池

的性能[24]。 

中、低温操作条件下电池的极化损失是影响固

体氧化物燃料电池输出性能的重要因素。实验测定

了不同温度电池在开路状态下的电化学阻抗谱, 结

果如图 6 所示。根据阻抗谱求得 800℃时, 电池 PSCF

│LSGM│PSCF 的总电阻为 0.765 Ω·cm2, 其中电解

质电阻和界面极化电阻分别为 0.629 和 0.136 Ω·cm2。

相应地, 电池 PSCF│GDC│LSGM│GDC│PSCF

的总电阻、电解质电阻以及界面极化电阻分别降至

0.548、0.481 和 0.067 Ω·cm2。由此可见, GDC 功能层

设计对改善电极三相界面, 降低极化损失的作用是

有效的。 

2.4  电池微观结构 

图 7(a)、(b)分别是输出性能测试后电池的断面

扫描电镜照片, 可以看出, 电解质 LSGM 层是完全

烧结致密的, 而电极材料层呈疏松多孔状态, 说明

本研究采用的电池制备工艺是合适的。致密的电解

质层可以有效隔绝阴、阳两极气体的相互扩散, 确

保电池运行安全; 疏松多孔的电极材料层既提供 

 

图 6  (a)PSCF│LSGM│PSCF 和(b)PSCF│GDC│LSGM│

GDC│PSCF 单电池的电化学阻抗谱 

Fig. 6  Electrochemical impedance spectra of single cells for 

(a) PSCF│LSGM│PSCF and (b) PSCF│GDC│LSGM│

GDC│PSCF under operating condition 

 

图 7  输出性能测试后(a)PSCF│LSGM│PSCF 和(b)PSCF│

GDC│LSGM│GDC│PSCF 电池断面 SEM 照片 

Fig. 7  Cross-sectional SEM images of (a) PSCF│LSGM│

PSCF and (b) PSCF│GDC│LSGM│GDC│PSCF after 

testing  
 

了足够多的气体扩散通道, 又扩大了三相界面, 为

改善电极乃至电池的输出性能打下了基础。 

比较图 7(a)、(b)可以发现, GDC 作为功能层材

料, 厚度约为 20 μm, 其与电解质 LSGM 的连接(图

7(b)明显优于 PSCF 与 LSGM 的连接(图 7(a)。并且, 

GDC 与电极 PSCF 之间也呈现十分自然的界面接触

状态, 不仅有利于气体的扩散和载流子的传输, 还

有利于降低界面极化和改善电池性能。 

3  结论 

采用柠檬酸 –硝酸盐自蔓延燃烧法合成了

Pr0.6Sr0.4Co0.2Fe0.8O3-δ(PSCF)和 Gd0.2Ce0.8O2-δ (GDC)

粉体, 固相法合成 La0.9Sr0.1Ga0.8Mg0.2O3-δ(LSGM)电

解质粉体。采用电解质支撑型设计, 制备了对称电

池 PSCF│LSGM│PSCF和 PSCF│GDC│LSGM│

GDC│PSCF。 

1)采用XRD分析证实, PSCF经氧化–还原–再氧化

过程, 钙钛矿物相保持不变, 显示其具有良好的氧化

还原可逆性。PSCF 与 LSGM、GDC 在高温空气气氛

下无相互作用, 具有良好的化学和物相稳定性; 在高

温H2气氛下, PSCF 与LSGM 发生反应生成 SrLaGaO4, 

GDC 功能层可以阻止此反应的发生。 
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2)断面 SEM 观察显示, 本实验工艺制备的电池, 

电解质层完全致密, 电极及功能层疏松多孔, 各材料

层相互间接触良好, 有利于气体输送和载流子的传导。 

3)电化学性能测试证明, 使用 GDC 功能层时,  

800℃时 H2 气氛下电极(PSCF)│电解质(LSGM)界面

极化电阻从 6.892 Ω·cm2降至 0.314 Ω·cm2; 单电池输

出功率密度从 269 mW/cm2显著增大到 463 mW/cm2, 

极化阻抗由 0.136 Ω·cm2 减小到 0.067 Ω·cm2。 

研究结果表明, PSCF 是对称固体氧化物燃料电

池潜在的候选电极材料, GDC 功能层是优化电池结

构, 提高输出性能有应用价值的设计思路。 
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