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摘  要：以大面积电池和千瓦级电堆为对象，研究了温度、燃料成分、流量等对阳极支撑型电堆性能的影响。结果表明：

温度的影响最大，复数阻抗谱中高频弧对应的活化能最高；欧姆阻抗的活化能较低，表明其不全是离子电导的电阻，还包

括双极板的表面电阻和可能的接触电阻。利用干氢气燃料测试时，在开路电压附近表现出较大的活化极化，且其活化能很

小，表明该活化极化的速率控制步骤并非是电荷转移过程，而是对应某种表面扩散过程。模拟重整气燃料测试过程中活化极

化不明显，但开路电压较低，性能比氢气燃料差。随着电堆工作电流的增加，燃料尾气的温度增加，表现出明显的热效应。 
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Abstract: Effects of temperature, fuel composition and flow rate on the performance of an anode-supported cell and a stack were 

studied. The results show that in the complex impedance spectrum, the activation energy corresponding to high frequency arc is 

the highest; that of the Ohmic loss is lower, which indicates that not only the ionic conductivity resistance, but also the surface 

resistance and possible contact resistance are included. With dry hydrogen as fuel, the results show that the activation polarization 

near the open circuit voltage is large and the activation energy is very small, which indicates that the rate control step of the 

activation polarization is not a charge transfer process, but a surface diffusion process. For simulated reforming gas fuels, the 

results show the activation polarization is small, but the open circuit voltage is lower, so that the performance is worse than that of 

hydrogen fuel. With the increase of the stack current, the temperature of the fuel exhaust gas increases, showing obvious thermal 

effect. 
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固体氧化物燃料电池(SOFC)是一种直接将化

学能转化为电能的能量转化装置[1‒2]。其能量转化效

率高，发电效率可达 60%，热电联供效率可达 85%

以上，且可以使用多种燃料，因此受到了人们的广

泛关注[36]。SOFC 的运行温度高，电催化活性好，

因此不需要使用贵金属催化剂，材料成本低。由于

其低噪音的优点，SOFC 不扰民，作为分布式电源

具有广泛的应用前景。此外，我国稀土资源具有一

定的优势，SOFC 的制造成本会低于发达国家，具

有很大的产业化潜力，但核心技术必须取得突破[7]。 
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目前我国的 SOFC 技术现状与发达国家相比

还有很大差距。国际上已经有了成熟的产品并在

开拓市场，而我国目前还停留在样机开发阶段。

前期很多研究集中在材料和工艺方面的基础研

究，更多地关注纽扣电池的功率密度[8‒10]，对大

面积电池的性能、寿命、运行工况等的研究非常

少。考虑到电堆是系统集成的心脏，电堆的各种

性能参数及其稳定性是影响系统功能的最重要因

素，本工作以电堆为对象开展研究，主要从运行

温度、燃料成分与流量变化等方面探讨电堆运行

的规律。 

SOFC 电堆具有重要的“承上启下”的作用。

它由单电池、双极板串联而成，并依靠密封材料实

现与周围大气的隔离，得到独立的空气通道和燃料

通道。电堆完全综合了单电池材料、合金双极板材

料、密封材料与技术、电堆结构设计和电堆控制技

术的研究基础。 

1  实验 

本研究的对象是中国科学院上海硅酸盐研究所

自主研发的阳极支撑型单电池和全球能源互联网研

究院有限公司提供的采用相似结构的阳极支撑型单

电池构成的千瓦级电堆。单电池的电解质为 8%(摩尔

分数)氧化钇稳定的氧化锆(YSZ)，阳极为 Ni-YSZ，

阴极与电解质之间的阻隔层为 Ce0.8Gd0.2O1.9(CGO)，

阴极为 La0.8Sr0.4Co0.2Fe0.8O3(LSCF)与 CGO 的复合电

极，阴极活性面积为 55 cm2。图 1 为测试后电堆中

的电池结构断面显微照片。电堆由 60 片相似结构的

单电池构成，工作温度 750 ℃。所采用的电池阳极和

阴极均具有足够的孔隙率；电解质完全致密，厚度约

8 μm；阻挡层有少量孔隙，厚度约 3 μm。各层之间

结合紧密，没有分层现象。 

 

图 1  测试后的电池结构 
Fig. 1  SEM images of the tested single cell 

SOFC 工作在 750 ℃，为完成实验需要将电堆

置入电炉中进行升温。工作气体需要提前预热，以

便保证进入电堆时温度不能低于 700 ℃。电堆的密

封通常采用玻璃陶瓷密封材料，具有脆性特征，因

此需要保持机械压力。电堆的电流和电压引出线需

要正确地反映电堆的电信号。因此电流线与电压线

需要分离。采用图 2 所示的方法，利用高温螺栓对

电堆施加机械压力，利用盘管换热器对工作气体进

行预热，同时将工作气体的接入和接出端口引出到

冷端，用法兰与外界进行对接。电流的引出由正负

极上的接线柱实现，电压的引出直接从端板实现，

避免测试时由于电流回路上的电阻引起的电压   

损失。 

将图 2 所示的电堆组合放入电炉中，控制升降 

 
图 2  电堆的预热、加压和电流收集示意图 

Fig. 2  Schematic of the testing setup of the stack 
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温程序及电堆中的气氛，避免阳极的氧化还原循环。

单电池的测试在直流电源的帮助下，通过电子负载

放电，同时测试复数阻抗谱(Zahner IM6eX)。电堆

的测试无需直流电源的帮助，直接采用成套的电子

负载和阻抗谱仪(KFM2150-PLZ1004)进行。 

测试前的密封、检漏、N2 吹扫置换以及电池和

电堆还原的步骤根据文献要求和国家标准的规定执

行[11]。测试平台配置了必要的传感报警设备，保证

测试工作的安全进行。工作气体流量通过质量流量

计进行计量，对于模拟的碳基燃料采用质量流量计

进行配气混合后通入电堆。由于在预备实验时水蒸

气的进样出现明显波动，导致电压信号紊乱，难以

测出阻抗谱，所以在本实验中燃料气体直接采用干

气体，忽略了加湿过程。 

针对设置的各种测试条件，重点进行 I–V 工作

曲线和复数阻抗谱的测试，以期全面地分析电堆

性能。 

2  结果与讨论 

2.1  温度对于电池性能的影响 

控制H2流量 0.3 L/min空气流量 1.2 L/min稳定，

设定工作温度为 750、700、650 ℃，按照降温顺序分

别测试了不同温度下的单电池性能。图 3 为单电池的

电流-电压曲线(图 3a)和复数阻抗谱(图 3b)。从图 3

可见，温度对单电池的性能有显著影响，而且最大的

影响在于阻抗谱中的高频弧，即电化学极化阻抗。温

度对电解质的电阻有较大影响，特别是 650 ℃的欧姆

阻抗比较大，这是由于单电池采用了 YSZ 电解质，

其离子电导的活化能较高，导致中低温下的电阻增

加。低频的扩散弧总体比较大，但是其随着温度的变

化并不显著，表示该过程的活化能低，对应某一扩散

过程。由于该电池属于阳极支撑型，阳极相对较厚，

因此推测该低频弧主要来自于阳极。图 4 为电堆的电

流-电压曲线(图 4a)和复数阻抗谱(图 4b)。 

 
(a)                                                                 (b) 

Zʹ and Zʺ are real part and imaginary part of impedance, respectively. 

图 3  阳极支撑平板式 SOFC 中的 I–V 曲线(a)和阻抗谱(b) 
Fig. 3  I-V curves(a) and impedance(b) of an anode-supported planar SOFC 

 
(a)                                                                (b) 

图 4  阳极支撑平板式 SOFC 电堆的 I–V 曲线(a)和阻抗谱(b) 
Fig. 4  I-V curves(a) and impedance(b) of an anode-supported planar SOFC stack 
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表 1  不同温度下电堆的极化阻抗 
Table 1  Polarization resistance of the SOFC stack at different temperatures 

Temperature/℃ 
Polarization resistance/(Ω cm2) 

Ohmic polarization Polarization at high frequency Polarization at low frequency Total polarization resistance 

650 1.50 0.80 1.72 2.52 

700 1.28 0.50 1.97 2.47 

750 0.88 0.27 2.00 2.27 

800 0.65 0.15 2.05 2.20 

 

与单电池的性能相比较，发现其影响规律是一样的。

温度的影响非常明显，直接影响了 I–V 曲线的斜率

和最大功率密度。而在阻抗谱的构成中，高频截距

对应的欧姆阻抗和高频范围的极化阻抗对温度非常

敏感，低频的大圆弧对温度不敏感。 

对图 4b 的阻抗谱进行解析，高频截距对应的

欧姆阻抗对应了电解质的电阻、双极板的表面电阻

和可能的接触电阻，其随着温度的降低而显著增加

(见表 1)，高频的极化阻抗对温度也非常敏感，但

总体而言所占的比例不大。低频的阻抗随温度变化

不敏感，甚至低温下反而略有降低(该异常现象可

能是由于圆弧不完整而带来的误差效应)。为了进

一步分析各阻抗随温度的变化，对表 1 的数据进行

Arrhenius 曲线分析，得到图 5。 

 

图 5  各阻抗构成成分的 Arrhenius 曲线 
Fig. 5  Arrhenius plots for each impedance components 

从图 5 可以看出低频弧对阻抗贡献最大，是影

响电堆性能的主要因素，而且其随着温度的变化不

大，意味着即使升高温度也不会有大的改善。欧姆

阻抗是第 2 大影响因素，但其随着温度升高而逐渐

变小。从活化能数据看，该活化能比普通电解质的

离子传导活化能要小(YSZ 电解质的电导活化能约

0.7 eV[12])，说明其构成比较复杂，可能包含了双

极板的氧化膜电阻和接触电阻等电子传导成分，

表现为总电阻的表观活化能。高频弧的极化电阻

的活化能比较正常[13]，可能对应电极上的反应。

但是其对总阻抗的贡献并不大，说明该电堆的电

极材料活性足够高，且电极构造比较合理。在

650 ℃高频极化阻抗值基本可以接受，说明该电堆

如果能够在欧姆阻抗和低频弧方面有所突破的

话，还可以进一步提高性能。鉴于该电堆采用的

是阳极支撑电池，阳极低频弧与阳极反应的某一

扩散过程相关。 

2.2  燃料成分对于电池性能的影响 

固体氧化物燃料电池的最大优势在于其广泛的

燃料适应性，被称为吃粗粮的大力士。结合我国国

情，应重视煤基合成气、沼气、垃圾填埋气、甲醇

裂解气等在 SOFC 中的应用。本工作在保证足够氢

气含量的前提下，模拟几种典型的含碳燃料气，采

用质量流量计配气，对电堆进行了测试。 

表 2 为模拟的几种燃料成分，其中氢气含量不

低于 46%，其他的成分分别突出了 CO、CO2 和 CH4

浓度的变化。测试结果如图 6、图 7 所示。图 6 阻

抗谱中模拟合成气与纯 H2 燃料相比，低频弧显著变

小，对应的总阻抗变小。从弛豫时间分布看，表现

为 P1 峰的显著变小。由于复数阻抗谱代表了 I–V 曲

线的斜率。对比图 7 可以发现在低电流区域，氢气

燃料的 I–V 曲线存在一个明显的活化极化阶段，对

应的斜率比较大。而其它模拟燃料的 I–V 曲线直接

进入缓慢的变化阶段，对应的活化极化较小，因此

图 6 和图 7 是一致的。当采用不同燃料时，空气一

侧的情况没有发生变化，因此图 7 中阻抗谱的变化

应归因为燃料组成对阳极侧的影响。 

关于为什么活化极化对应一个较大的扩散步骤

的解释，有必要回顾文献中关于燃料电极反应速率

控制步骤的研究内容。关于 SOFC 阳极的反应机理，

Mizusaki等[14‒15]最先研究了Ni-单晶YSZ图案电极，

在 700~850 ℃测试了不同三相界面(TPB)长度的极

化随 H2 和 H2O 分压变化的规律，发现电池阻抗与
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TPB 长度呈线性关系，且随 H2O 分压增大而显著减

小，但对 H2 分压不敏感，表现为 H2O 对电极反应

具有催化作用。随后他们首次提出了阳极反应的氧

溢出机理，即 YSZ 中氧填隙原子 O2–(YSZ)在三相

界面处释放电子，并在 Ni 表面生成吸附态 O(Ni)，

后者再与吸附的氢原子反应生成水。 

Bieberle 等[16]进一步总结了氧溢出机理，提出

如下基元反应： 

表 2  不同燃料的配气比例 
Table 2  Gas composition of different fuels 

Flow rate/(L·min–1) 

Fuel Total gas CH4 H2 CO CO2

Hydrogen 18 0 18 0 0 

Methane reforming gas 18 0.64 9 3.62 4.74

Methanol reforming gas 18 0.18 8.44 0.56 8.82

Coke oven gas 18 3.34 8.6 1.74 4.32

 
(a)                                                               (b) 

图 6  不同模拟气体成分下的电堆复数阻抗谱(a)和迟豫时间(b) 
Fig. 6  Impedance spectra(a) and DRT(b) of the stack for different fuels 

 

图 7  不同模拟气体成分下的电堆功率特性 
Fig. 7  Performance of the stack for different fuels 

(1) H2 和 H2O 在 Ni 表面吸附和解吸附： 

H2(g)+2(Ni)=2H(Ni)                    (1) 

H2O(g)+(Ni)=H2O(Ni)                  (2) 

(2) Ni 表面反应：  

H(Ni)+O(Ni)OH(Ni)+(Ni)             (3) 

H2O(Ni)+O(Ni) 2OH(Ni)              (4) 

H2O(Ni)+(Ni)OH(Ni)+H(Ni)           (5) 

(3) 三相界面处的电荷转移反应： 

O2–(YSZ)+(Ni)O(Ni)+(YSZ)+2e–       (6) 

Bessler[17]在上述模型的基础上增加了气相扩散

和表面扩散过程，建立了多孔电极 SOFC 基元反应

模型，认为反应的速率控制步骤不是电荷转移反应

本身，更可能是表面吸附/解吸附过程；高极化电压

时阻抗增大主要与 OH(Ni)和 H(Ni)合成 H2O(Ni)的

反应速率较慢有关。 

Mogensen 等[18]在 1993 年根据 Ni-YSZ 陶瓷电

极的电化学阻抗谱实验结果提出氢溢出机理，认为

H2 先在 Ni 表面吸附，随后释放电子生成 H+，扩散

至三相界面，与 YSZ 上的氧离子反应，生成吸附态

的 OH–(YSZ)；后者再结合放出水蒸气。后续的一

些研究[19]也表明 H2O 在 YSZ 上的解吸附以及 OH–

在 YSZ 上的表面扩散过程在电极反应中扮演着重

要的角色。 

综上所述，尽管两种机理意见不太一致，但均

认为 OH–或 OH(Ni)在电极反应中起着重要作用。由

于在测试时采用了干氢气，其中的含氧组分很少，

故反应初期 OH–或 OH(Ni)的生成量有限，这可能成

为实验中观察到大的低频扩散弧产生的原因。 

与此相反，在模拟燃料中，虽然也未加入水蒸

汽，但其中含有足够多的含氧成分 CO、CO2，它们

可以在高温下与 H2 发生转化反应生成足够的 H2O，
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从而促进了电化学反应。表现为 P1 峰的降低。但是，

众所周知，CO、CH4 的反应活性低，在高频处出现

了 P2 峰，且甲烷含量越高该峰越大，表明模拟合成

气的反应活性较差。 

从图 7 还可看出，随着燃料中含氧成分的增加，

I–V 曲线明显下移，表现为开路电压的下降。这是

因为燃料侧的平衡氧分压随着总的含氧组分浓度升

高而升高，导致其与空气侧的氧分压差值变小，开

路电压变小。在高电流密度下氢气燃料的 I–V 曲线

基本与其它燃料平行，说明电堆的欧姆阻抗与燃料

种类无关，这与图 6 一致。 

2.3  气体流量对于电堆性能的影响 

根据 SOFC 工作原理，氢气流量与电堆输出功率

强相关，为了确定其中的影响机制，可由参考电流

27 A 计算实际氢气消耗量 QH。电堆包含的电池片

为 n=60，QH可由下式计算得到： 

H 22.4 11.3 L / min
2

It
Q n

F
            ( 7 ) 

其中：QH 为实际氢气消耗量；n 为电池片片数；I

为电流；t 为放电时间。 

式中：设定空气流量为 72 L/min。H2 流量分别为

1.3QH、1.5QH、2QH、3QH，按从小到大的顺序依次

测试，结果如图 8b 所示。 

当 H2 流量分别为 1.3QH、1.5QH、2QH、3QH

时，开路电压分别为 70.6、71、72、73 V，当电压

为 42 V 时，功率分别约为 1 010、1 090、1 180、

1 280 W。氢气流量越大，开路电压越高。从 I–V

曲线斜率变化趋势可见，在低电流密度下曲线基本

相似，但在高电流密度下，当氢气流量较小时，存

在比较明显的浓差极化现象，说明此时燃料利用率

比较高。 

从 I–P 曲线分析，随着氢气流量增大，最大功

率也逐渐增大，但功率增大幅度并没有非常明显的

差异，说明当氢气供应满足实际氢气消耗后，继续

增大氢气流量对电堆输出功率并没有很大的改善。

电堆在实际工作过程中，燃料利用率也是重要的指

标，因为其与电堆的能量效率直接相关，预计氢气

实际流量在 1.3QH左右。 

 
(a)                                                                  (b) 

图 8  不同氢气流量(a)和不同空气流量(b)下的电堆功率特性 
Fig. 8  Performance of the stack for different flow rate of fuel (a) and air (b) 

根据参考电流 27 A 计算氧气实际消耗量 QO，

再根据空气中的氧含量计算空气实际消耗量 QA。 

根据参考工况，设定工作温度为 750℃、H2 流

量为 18 L/min，空气流量分别为 1.3QA、1.5QA、2QA、

3QA，并按从小到大的顺序依次测试，结果见图 8b。 

从 I‒V 曲线可知，空气流量分别为 1.3QA、

1.5QA、2QA、3QA时，开路电压分别为 71.08、71.34、

71.34、71.22 V，当电压为 42 V 时，功率分别约为

660、750、940、1 120 W。 

随着空气流量增大，开路电压基本没有变化。

但 I–V 曲线的斜率随着空气流量的增大而在高电流

密度阶段表现出较大差异。高电流密度下空气流量

较小的 I–V 曲线表现出较明显的浓差极化现象。I–P

曲线显示，随着空气流量增大，电堆输出功率明显

增大，且功率增幅非常明显。 

空气流量的增大意味着氧气供应能力的增强，

在低电流密度下，氧气消耗有限，因此对活化极化

没有影响，但在高电流密度下，氧离子的消耗相对

较大，供氧能力越强则电堆输出功率就越大。结合

I–V 和 I–P 曲线，为降低浓差极化的影响，且考虑

到供应空气的成本较低，建议在满足压差等前提条

件下，空气流量可保持在 3QA左右，即空气流量保
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持在实际消耗量的 3 倍左右。 

2.4  工作电流对于出口温度的影响 

SOFC 放电时，由于存在欧姆阻抗和极化阻抗，

表现为电能的损失。根据能量守恒原理，损失的电

能必然表现为焦耳热效应，即随着电流的增加，反

应气体和电堆温度升高。以氢气为燃料、空气为氧

化剂，在 H2 流量 18 L/min、空气流量 72 L/min 工

况下考察了放电电流对燃料气体出口温度的影响，

发现随着电流的增加，燃料气体出口温度明显增加。 

虽然由于燃料气体出口测温点设置在电炉外

面，距离电堆出口较远，导致温度值与电堆温度差

别很大，但是其变化仍然说明了电流导致的热效应。

从图 9a 可见气体温度的上升有 1 个弛豫过程，需要

大约 20 s 左右才慢慢趋于平缓，说明热传导比较慢，

这从一个侧面说明利用温度对电堆进行控制是一个

慢响应过程。 

 

(a)                                                                      (b) 

图 9  电堆的不同放电电流对应的燃料利用率(a)及燃料尾气温度变化(b) 
Fig. 9  Fuel utilization(a) and fuel outlet temperature change(b) against the current 

3  结论 

1) 温度、燃料成分、气体流量对 SOFC 电堆性

能有显著影响，其中温度的影响最大，复数阻抗谱

的高频弧对应的活化能最高。 

2) 欧姆阻抗的活化能明显降低，表明其不全是

离子电导的成分，还包括双极板的表面电阻和可能

的接触电阻。 

3) 干氢气燃料由于缺少含氧成分，在开路电压

附近表现出较大的活化极化，且其活化能很小，表

明活化极化的速率控制步骤并非是电荷转移过程，

而是对应某种扩散过程，很可能与 OH 物种有关。 

4) 模拟重整气燃料的低频弧变小，但高频弧变

大，开路电压降低，性能低于氢气燃料。随着电堆

工作电流增加，燃料出口温度升高，表现出明显的

热效应。这些结论对电堆运行控制策略的制订具有

重要的参考意义。 
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