
 ง 

 
 
ชื่อเร่ืองวิทยานิพนธ    การพัฒนากลาสสเซรามิกเปนสารปดผนึก 

 ในเซลลเชื้อเพลิงออกไซดแข็งแบบแผน 
 
ผูเขียน      นายณัฐพล เลาหรอดพันธุ 
 
ปริญญา      วิทยาศาสตรมหาบัณฑติ (เคมีอุตสาหกรรม) 
 
อาจารยท่ีปรึกษาวิทยานิพนธ   รศ.ดร. ธรณินทร ไชยเรืองศรี  
      
 

บทคัดยอ 
 
 

ในงานวิจัยนี้ไดพัฒนากลาสสเซรามิกเปนสารปดผนึกในเซลลเชื้อเพลิงออกไซดแข็งแบบ
แผน จากแกวระบบ MO-B2O3-SiO2 เมื่อ M = Mg, Ca และ Ba โดยมีปริมาณของ MO อยูในชวง 
38.12-85.29%, B2O3 13.15-63.33% และ SiO2 0-40.26% โดยน้ําหนัก และแกวในระบบ                  
CaO-Al2O3-P2O5 โดยมีปริมาณของ CaO อยูในชวง 23.92-26.33%, Al2O3 5.70-10.68% และ P2O5     
67.17-67.97% โดยน้ําหนัก หลอมที่ชวงอุณหภูมิ 1000-1450oC พบวาแกวที่ไดมีคาสัมประสิทธิ์การ
ขยายตัวเพราะความรอน (CTE) อยูในชวง 67.7-113.0 x 10-7 oC-1 มีอุณหภูมิกลายเปนแกว (Tg) อยู
ในชวง 560.5-680.5oC และมีอุณหภูมิออนตัวไดลาโตเมทริก (Td) อยูในชวง 582.7-726.4 oC และได
ศึกษาการ ตกผลึกของแกวระบบตางๆ ที่มีคา CTE ใกลเคียงกับของเหล็กกลาไรสนิมและ YSZ ดวย
เทคนิค SEM-EDS และ XRD พบวาผลึกที่เกิดขึ้นในแกวระบบ MgO-B2O3-SiO2 คือ แมกนีเซียม
อะลูมิเนต (MgO·Al2O3) และแมกนีเซียมอะลูมิโนบอโรซิลิเกตที่ไมทราบปริมาณสัมพันธแนนอน 
(MgvAlwBxSiyOz) ผลึกที่เกิดขึ้นในแกวระบบ CaO-Al2O3-P2O5 คือ แคลเซียมฟอสเฟต (3CaO·P2O5) 
อะลูมิเนียมฟอสเฟต (Al2O3·P2O5) และแคลเซียมอะลูมิโนฟอสเฟต (9CaO·Al2O3·P2O5) และผลึกที่
เกิดขึ้นในแกวระบบ BaO-B2O3-SiO2 คือผลึกแบเรียมเซอรโคเนต (BaO·ZrO2) แบเรียมอะลูมิโน         
ซิลิเกต (BaO·Al2O3·2SiO2) และแบเรียมอะลูมิโนบอโรซิลิเกตที่ไมทราบปริมาณสัมพันธแนนอน 
(BavAlwBxSiyOz) 
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แกวสูตร BaBS2 มีความเหมาะสมที่สุดสําหรับเปนสารปดผนึกในเซลลเชื้อเพลิงเนื่องจาก
มีคาสัมประสิทธิ์การขยายตัวเพราะความรอนที่เหมาะสม จึงไดศึกษาโครงสรางและสมบัติทาง
ความรอนของแกวนี้ดวยเทคนิค NMR และเทคนิค DSC ตอไป พบวา แกวแบเรียมบอโรซิลิเกตมี
โครงสราง 29Si เปนแบบ  Q3 ถามีแบเรียมออกไซดมากขึ้นโครงสรางจะมีสมบัติของพันธะ                
ไอออนิกมากขึ้น และมีอุณหภูมิตกผลึก (Tc) อยูในชวง 538-622oC นอกจากนี้ยังไดศึกษาผลของการ
ทําใหเกิดนิวเคลียสและการบดเปนผงตอการตกผลึกของแกว BaBS2 พบวาผลึกที่เกิดขึ้น เปนผลึก
ชนิดเดียวกันแตมีขนาดและปริมาณตางกัน และไดศึกษาการเชื่อมตอแกว BaBS2 กับแผนเหล็กกลา
ไรสนิมและแผน YSZ พบวาสามารถเชื่อมตอไดดี ที่สภาวะการเชื่อมตอในเตาไฟฟาบรรยากาศปกติ
ที่อุณหภูมิ 800oC เปนเวลา 30 นาที โดยใชแผนเหล็กกลาไรสนิมที่ผานการออกซิไดซผิวที่อุณหภูมิ 
900 oC เปนเวลา 30 นาที รอยเชื่อมที่ไดมีความทนตอแรงเฉือนประมาณ 2.6 เมกกะปาสคาล 
สามารถกันร่ัวไดดีในอากาศที่แรงดัน 0.5 บาร ที่อุณหภูมิ 800oC ไดนานประมาณ 33 ช่ัวโมง หลัง
การทดสอบการกันร่ัวของแกส พบวาแกวมีการตกผลึกกลุมแบเรียมบอโรซิลิเกตเปนสีขาวขุน และ
เกิดการออกซิเดชันตอเปนชั้นออกไซดหนาของแผนเหล็กกลาไรสนิม ทําใหเกิดการรั่วของแกสใน
ช้ันออกไซดของโลหะ 
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ABSTRACT 
 
 

Sealing glass-ceramics for planar solid oxide fuel cell (SOFC) in a MO-B2O3-SiO2 system 
(M = Mg, Ca and Ba) with the composition range of 38.12-85.29wt% MO, 13.15-63.33wt% B2O3 
and 0-40.26wt% SiO2, and in a CaO-Al2O3-P2O5 system with the composition range of                 
23.92-26.33wt% CaO, 5.70-10.68wt% Al2O3 and 67.17-67.97wt% P2O5, have been developed. 
The glasses were melted at 1000-1450 oC. It was found that coefficient of thermal expansion 
(CTE) of the glasses were in the range of 67.7-113.0 x 10-7 oC-1, glass transition temperature (Tg) 
of 560.5-680.5oC, and dilatometric softening point (Td) of 582.7-726.4oC.  Crystallization of the 
glasses with CTE close to that of stainless steel and YSZ was also studied by SEM-EDS and 
XRD techniques. Magnesium aluminate (MgO·Al2O3) and unknown stoichiometry magnesium 
aluminoborosilicate (MgvAlwBxSiyOz) crystals were found in MgO-B2O3-SiO2 glass, whereas 
calcium phosphate (3CaO·P2O5), aluminium phosphate (Al2O3·P2O5) and calcium 
aluminophosphate (9CaO·Al2O3·P2O5) crystals were found in CaO-Al2O3-P2O5 glass and barium 
zirconate (BaO·ZrO2), barium aluminosilicate (BaO·Al2O3·2SiO2) and unknown stoichiometry 
barium aluminoborosilicate (BavAlwBxSiyOz) crystals were found in BaO-B2O3-SiO2 glass.   
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The glass, coded as BaBS2, was the most suitable sealant for SOFC due to its optimum 
thermal expansion coefficient. Its structures and thermal properties were consequently studied by 
NMR and DSC. The results revealed that the 29Si structure in the barium-borosilicate glasses was 
the Q3 structure and tended to increase in ionic bonding as the barium content increased. The 
crystallization temperature (Tc) of BaBS2 glass was in the range of 538-622oC. The effects of 
nucleation and pulverization on crystallization of BaBS2 glass were also studied. It was found 
that the crystals obtained were similar in types, but different in their size and quantity. Moreover, 
sealing of the BaBS2 glass to stainless steel plate and YSZ plate was studied. The results showed 
that good sealing can be obtained by joining at 800 oC for 30 minutes in an electrical furnace 
under air atmosphere. The stainless steel plate needed to be preoxidised at 900 oC for 30 minutes 
prior to sealing. The shear strength of the seals was approximately 2.6 MPa. The glass could 
prevent gas leakage at a pressure of 0.5 bar for approximately 33 hours in air at 800 oC. After the 
gas leakage test, the barium-borosilicate crystals were devitrified and observed as opaque, white 
color. The gas leakage occurred through the oxide layer thickening due to further oxidation of the 
stainless steel.  

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 


