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Beschreibung
Technisches Gebiet

[0001] Die vorliegende Erfindung bezieht sich auf
elektrochemische Brennstoffzellen. Insbesondere
stellt die Erfindung ein Verfahren zur Herstellung ei-
nes verbesserten Membranelektrodenaufbaus bereit.
Ein verbesserter Membranelektrodenaufbau beinhal-
tet integrale fluidundurchlassige Dichtungen und
Elektroden- und Membranschichten gleicher Aus-
dehnung.

Hintergrund

[0002] Elektrochemische Brennstoffzellen wandeln
Reaktanden um, namlich Brennstoff- und Oxidations-
mittelfluidstrdme, um elektrische Leistung und Reak-
tionsprodukte zu erzeugen. Elektrochemische Brenn-
stoffzellen verwenden einen Elektrolyten, der zwi-
schen zwei Elektroden angeordnet ist, nAmlich einer
Kathode und einer Anode. Die Elektroden beinhalten
jeweils einen Elektrokatalysator, der an der Grenzfla-
che zwischen dem Elektrolyten und den Elektroden
angeordnet ist, um die gewinschten elektrochemi-
schen Reaktionen zu induzieren. Der Ort des Elektro-
katalysators definiert im Allgemeinen das elektroche-
misch aktive Gebiet.

[0003] Festpolymer-Brennstoffzellen verwenden im
Allgemeinen  einen  Membranelektrodenaufbau
("MEA"), der aus einem Festpolymer-Elektrolyten
oder einer lonenaustauschmembran besteht, der
bzw. die zwischen zwei Elektrodenschichten ange-
ordnet ist, die ein porbses, elektrisch leitfahiges
Schichtmaterial beinhalten. Die Membran ist ionen-
leitfahig (typischerweise protonenleitfahig) und wirkt
aullerdem als Barriere, um die Reaktandenstrome
voneinander zu isolieren. Eine weitere Funktion der
Membran besteht darin, als elektrischer Isolator zwi-
schen den zwei Elektrodenschichten zu wirken. Die
Elektroden mussen elektrisch voneinander isoliert
sein, um Kurzschlussbildung zu verhindern. Wenn
ein Mehrschicht-MEA zerschnitten wird, kdbnnen win-
zige Teile des elektrisch leitfahigen Elektrodenmate-
rials, wie Streufasern, die diinne Membran Gberbri-
cken, wobei die Elektroden verbunden werden, was
eine elektrische Kurzschlussbildung in einer arbei-
tenden Brennstoffzelle verursachen kann. In her-
kémmlichen MEAs ist eine Membran mit einem gré-
Reren Oberflachengebiet als die Elektrodenschichten
eingebaut, wobei sich wenigstens ein kleiner Teil der
Membran lateral Uber die Kante der Elektroden-
schichten hinaus erstreckt. Die vorstehende Memb-
rankante hilft, eine Kurzschlussbildung zwischen den
Elektroden um die Kante der Membran herum zu ver-
hindern. Ein Problem dabei besteht darin, dass es
schwierig ist, einen MEA zu schneiden, nachdem die
Elektroden mit der Membran verbunden wurden, so
dass die diinne Membran ein gréReres Gebiet ein-
nimmt als die Elektroden. Ein herkdmmlicher MEA

wird durch separates Fertigen und Schneiden der
Elektroden- und Membranschichten hergestellt.
Nach dem Schneiden der Elektroden und der Memb-
ran auf die gewlinschte Abmessung und Form wer-
den die geschnittenen Elektrodenschichten mit der
geschnittenen Membranschicht laminiert. Diese
Schritte sind fir Hochgeschwindigkeits-Fertigungs-
prozesse nicht férderlich. Es ware bevorzugt, eine
Schicht oder eine Rolle aus MEA-Material herzustel-
len, welche die Elektroden- und Membranschichten
bereits beinhaltet, wobei dieses Mehrschichtmaterial
dann fir einzelne MEAs in die gewilinschte Abmes-
sung und Form geschnitten werden kénnte. Ein auf
diese Weise geschnittener MEA, bei dem dadurch
die Elektroden und die Membran gleiche Ausdeh-
nung haben, wird hierin als "blndig geschnittener"
MEA beschrieben. Diese Vorgehensweise war je-
doch bisher aufgrund des vorstehend beschriebenen
Problems der Kurzschlussbildung nicht praktikabel.
[0004] In einem Brennstoffzellenstapel ist der MEA
typischerweise zwischen zwei Separatorplatten ein-
gefugt, die fur die Reaktandenfluidstrome im Wesent-
lichen undurchlassig sind. Die Platten wirken als
Stromkollektoren und stellen einen Trager fiir die
Elektroden bereit. Um die Verteilung der Reaktan-
denfluidstréme zu dem elektrochemisch aktiven Ge-
biet zu steuern, kdnnen die Oberflachen der Platten,
die dem MEA zugewandt sind, darin ausgebildete
Kanale oder Vertiefungen mit offener Seite aufwei-
sen. Derartige Kanéle oder Vertiefungen definieren
ein Flussfeldgebiet, das im Allgemeinen dem be-
nachbarten elektrochemisch aktiven Gebiet ent-
spricht. Derartige Separatorplatten, die darin ausge-
bildete Reaktandenkanale aufweisen, sind allgemein
als Flussfeldplatten bekannt. In einem Brennstoffzel-
lenstapel ist eine Mehrzahl von Brennstoffzellen mit-
einander verbunden, typischerweise seriell, um die
Gesamtausgangsleistung des Aufbaus zu erhdhen.
In einer derartigen Anordnung kann eine Seite einer
gegebenen Platte als Anodenplatte fur eine Zelle die-
nen, und die andere Seite der Platte kann als Katho-
denplatte fir die angrenzende Zelle dienen. In dieser
Anordnung kénnen die Platten als Bipolarplatten be-
zeichnet werden.

[0005] Der Brennstofffluidstrom, welcher der Anode
zugefuhrt wird, beinhaltet typischerweise Wasser-
stoff. Der Brennstofffluidstrom kann zum Beispiel aus
einem Gas bestehen, wie im Wesentlichen reinem
Wasserstoff oder einem Reformatstrom, der Wasser-
stoff enthalt. Alternativ kann ein flissiger Brenn-
stoffstrom verwendet werden, wie wassriges Metha-
nol. Der Oxidationsmittelfluidstrom, welcher der Ka-
thode zugefuhrt wird, beinhaltet typischerweise Sau-
erstoff, wie im Wesentlichen reiner Sauerstoff oder
ein verdinnter Sauerstoffstrom, wie Luft. In einem
Brennstoffzellenstapel werden die Reaktandenstro-
me typischerweise durch jeweilige Zufuhr- und Ab-
fuhranschlussstrukturen zugefuhrt und abgefihrt. Es
sind Anschlusséffnungen vorgesehen, um die An-
schlussstrukturen mit dem Flussfeldgebiet und den
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Elektroden in Fluidverbindung zu bringen. Es kdnnen
auch Anschlussstrukturen und entsprechende An-
schlusséffnungen vorgesehen sein, um ein Kihimit-
telfluid im Kreislauf durch innere Durchfiihrungen in-
nerhalb des Stapels zu fihren, um Warme zu absor-
bieren, die durch die exothermen Brennstoffzellenre-
aktionen erzeugt wird.

[0006] Es ist wiinschenswert, Reaktandenfluid-
stromdurchflihrungen abzudichten, um Lecks oder
ein Vermischen der Brennstoff- und Oxidationsmittel-
fluidstrdome zu verhindern. Brennstoffzellenstapel
verwenden typischerweise elastische Dichtungen
zwischen Stapelkomponenten. Derartige Dichtungen
isolieren die Anschlussstrukturen und das elektro-
chemisch aktive Gebiet der MEAs der Brennstoffzelle
durch Umgeben dieser Gebiete. In einem herkémm-
lichen Brennstoffzellenstapel kann zum Beispiel eine
fluiddichte Abdichtung erzielt werden, indem elasto-
mere Dichtungen verwendet werden, die zwischen
die Flussfeldplatten und die Membran eingefligt wer-
den, wobei das Abdichten durch Anwenden einer
Kompressionskraft auf die elastische Dichtung be-
wirkt wird. Demgemal ist es fur herkdmmliche
Brennstoffzellenstapel von Bedeutung, dass sie mit
Dichtungen und einem geeigneten Kompressions-
aufbau ausgerustet sind, um eine Kompressionskraft
auf die Dichtungen auszuliben.

[0007] Herkémmliche Verfahren zur Abdichtung um
Plattenanschlusséffnungen und MEAs herum inner-
halb von Brennstoffzellen beinhalten die Einrahmung
des MEA mit einer elastischen, fluidundurchlassigen
Dichtung, das Anordnen vorgeformter Dichtungen in
Kanalen in den Elektrodenschichten und/oder den
Separatorplatten oder das Formgief3en von Dichtun-
gen innerhalb von Vertiefungen in der Elektroden-
schicht oder der Separatorplatte, die das elektroche-
misch aktive Gebiet und jegliche Fluidanschlussoff-
nungen umgeben. Beispiele fur herkdmmliche Ver-
fahren sind in den US-Patenten Nr. 5 176 966 und 5
284 718 sowie der europaischen Offenlegungsschrift
Nr. 0604683 A1 (Anmeldungsnr. 92122145.3) offen-
bart. Typischerweise werden die Dichtungen aus ei-
ner Schicht aus Dichtungsmaterial geschnitten. Fir
eine Dichtung, die um das elektrochemisch aktive
Gebiet des MEA herum abdichtet, wird der mittlere
Bereich der Schicht weggeschnitten. Diese Prozedur
resultiert darin, dass eine groRe Menge des Dich-
tungsmaterials verschwendet wird. Da die Elektroden
pords sind, befinden sich die Dichtungen ublicherwei-
se in direktem Kontakt mit den Flussfeldplatten und
der lonenaustauschmembran, damit die Dichtungen
effektiv arbeiten. Daher wird in einem herkdmmlichen
MEA Elektrodenmaterial in den Dichtungsbereichen
weggeschnitten, so dass die Dichtung die lonenaus-
tauschmembran kontaktiert. Einige MEAs verwenden
zusatzliche Dunnfilmschichten, um die lonenaus-
tauschmembran dort zu schitzen, wo sie ansonsten
in den Dichtungsgebieten freiliegen wirde. Separate
Komponenten, wie Dichtungen und Dunnfilmschich-
ten, erfordern jeweilige Prozess- oder Montageschrit-

te, die zur Komplexitat und zu den Kosten der Her-
stellung von Brennstoffzellenstapeln beitragen.
[0008] Als Alternative zur Anordnung von Dich-
tungsmaterial in Vertiefungen ist eine Impragnierung
der porésen Elektrodenschichten eines MEA, dessen
Elektrodenschichten gleiche Abmessung wie seine
lonenaustauschmembran haben, mit einem fluidun-
durchlassigen, elektrisch isolierenden Dichtungsma-
terial bekannt, siehe z. B. US 5 523 175. WO
98/33225 A1, verdffentlicht nach dem Prioritatsdatum
der vorliegenden Anmeldung, offenbart einen weite-
ren MEA dieses Typs, bei dem sich das Dichtungs-
material lateral Uber die Membran- und Elektroden-
schichten hinaus erstreckt, um so den peripheren Be-
reich beider Elektroden und der Membran einzu-
schlieflen. Das Dichtungsmittel wird angebracht und
in einer Form gehartet. Die geformte Dichtung kann
sich axial Uber die Elektrodenoberflachen, die der
Membran gegentberliegen, hinaus erstrecken, um
Zwischenraume zur Aufnahme von Gasverteilungs-
strukturen zwischen der jeweiligen Elektrode und ei-
ner Bipolarplatte bereitzustellen, die gegen die vor-
stehende Seite der Dichtung anliegt.

[0009] EP 0604 683 A1 lehrt ein Verfahren zur Her-
stellung eines Membranelektrodenaufbaus mit elasti-
schen integralen Dichtungen zur Verwendung in ei-
ner elektrochemischen Brennstoffzelle, wobei der
Membranelektrodenaufbau durch Bonden einer Fest-
polymer-lonenaustauschmembran zwischen zwei
Lagen aus porésem, elektrisch leitfahigem Schicht-
material, wobei die Lagen aus Schichtmaterial im
Wesentlichen die gesamte Oberflache der Membran
bedecken und tragen, und Impragnieren der Oberfla-
chen der Lagen aus Schichtmaterial, die von der
Membran abgewandt sind, mit einem Dichtungsma-
terial hergestellt wird, wobei das Dichtungsmaterial
im Allgemeinen Fluidkanal6ffnungen umgibt, die in
den Lagen aus Schichtmaterial und der Membran
ausgebildet sind, um den Durchgang von Fluiden
durch den Aufbau hindurch zu ermdglichen.

[0010] Bezuglich der Technik des Impragnierens
von Dichtungsbereichen einer vorzugsweise pordsen
Elektrode ist bekannt, einen Uberdruck auf das Dich-
tungsmaterial anzuwenden, um das Einbringen des-
selben und das Impragnieren der Elektrode zu er-
leichtern, siehe z. B. US 4 588 661 und WO 92/03854
A2.

[0011] Demgemafy besteht das technische Pro-
blem, das der vorliegenden Erfindung zugrunde liegt,
darin, ein neuartiges Verfahren zur Herstellung eines
Membranelektrodenaufbaus fiir eine elektrochemi-
sche Brennstoffzelle bereitzustellen, das in der Lage
ist, die einzelnen oder separaten Komponenten, die
beim Abdichten in einem Brennstoffzellenstapel in-
volviert sind, zu vereinfachen und ihre Anzahl zu re-
duzieren, da dies die Montagezeit und die Herstel-
lungskosten reduziert, wahrend ein zuverlassiger
Dichtungseffekt erzielt wird.
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Zusammenfassung der Erfindung

[0012] Die Erfindung l6st dieses Problem durch Be-
reitstellen eines Verfahrens zur Herstellung eines
Membranelektrodenaufbaus gemaR Anspruch 1.
[0013] In einer bevorzugten Ausflihrungsform bein-
halten die Dichtungsbereiche Bereiche, die das elek-
trochemisch aktive Gebiet der Elektrodenschichten
umgeben.

[0014] Wenn der MEA des Weiteren eine oder meh-
rere darin ausgebildete Offnungen beinhaltet, wie
eine Offnung fir eine Fluidanschlussstruktur
und/oder ein Spannelement, kann der Dichtungsbe-
reich des Weiteren Bereiche beinhalten, die derartige
Offnungen umgeben.

[0015] In einem Brennstoffzellenstapel wirken die
Dichtungsbereiche mit den Separatorplatten der
Brennstoffzellen zusammen, um zu verhindern, dass
um die Kanten des MEA herum Fluide austreten. Das
Dichtungsmaterial ist vorzugsweise ein Elastomer. In
einem bevorzugten Verfahren zur Herstellung eines
verbesserten MEA wird das Dichtungsmaterial spritz-
gegossen. Demgemal ist es wiinschenswert, dass
das ungehartete Dichtungsmaterial fliel3fahig verar-
beitbar ist. Nach dem Anbringen des ungeharteten
Dichtungsmaterials an dem MEA wird ermdglicht,
dass es aushartet, um ein elastisches, elastomeres
Material zu bilden. Das elastomere Dichtungsmateri-
al kann ein warmeaushartbares Material sein, so lan-
ge die Aushartetemperatur mit den MEA-Komponen-
ten und insbesondere der lonenaustauschmembran
kompatibel ist.

[0016] Das Dichtungsmaterial kann auch dazu ver-
wendet werden, ein Referenzelement zu bilden, wie
eine erhabene Kante oder ein Vorsprung zur Unter-
stitzung bei der Montage der Brennstoffzelle. Wenn
zum Beispiel eine Kantendichtung am Auflienumfang
geformt wird, kann wenigstens eine der Kanten mit
einer Referenzkante geformt werden, die dazu ver-
wendet werden kann, den MEA wahrend des Ferti-
gungsprozesses zu justieren. Alternativ kann ein Vor-
sprung, wie ein zylindrischer Stift, an einer Stelle ge-
formt werden, die wahrend der Stapelmontage zu ei-
ner entsprechenden zylindrischen Vertiefung in einer
benachbarten Separatorplatte ausgerichtet werden
kann.

[0017] Aus der Sicht der Herstellung liefern Elektro-
de und Membran gleicher Ausdehnung des verbes-
serten MEA Vorteile fir eine Hochgeschwindigkeits-
fertigung. Die Elektroden- und Membranschichten
des MEA koénnen zum Beispiel in kontinuierlichen
Prozessen gebildet werden, die eine mehrschichtige
Rolle aus Material oder groRe Lagen erzeugen, die
auf die Abmessung eines einzelnen MEA geschnitten
werden koénnen. Dies ist bei herkémmlichen MEAs
schwierig, bei denen die Elektroden nicht die gleiche
Ausdehnung wie die Membran haben (d. h. da sich
die Membran lateral Gber die Kante der Elektroden hi-
naus erstreckt). Da die Elektroden und die Membran
jedoch die gleiche Ausdehnung haben, kénnen die

verbesserten MEAs aus einem gréRReren Stlck eines
mehrschichtigen Materials "blindig geschnitten" wer-
den.
[0018] Ein verbesserter MEA mit Schichten gleicher
Ausdehnung wurde durch bindiges Schneiden er-
folgreich hergestellt, ohne dass Kurzschlussbil-
dungsprobleme auftauchten. Bevorzugte Aspekte
des Fertigungsprozesses, die zu diesem Erfolg bei-
trugen, umfassen einen oder mehrere der Folgen-
den:
(a) Birsten der Kanten des blindig geschnittenen
Materials nach dem bilndigen Schneiden des
Mehrschichtmaterials, um winzige Teile der Elek-
trodenschicht zu entfernen, die sich mdglicherwei-
se lateral Uber die Kante der Membran hinaus er-
strecken;
(b) Verwenden von Vakuum wahrend der Imprag-
nierung oder dem SpritzgieRprozess;
(c) EinschlieRen der Dichtungsbereiche des MEA
mit einem Dichtungsmaterial; und
(d) Bilden der integralen Dichtung und anschlie-
Rendes bindiges Schneiden in den Dichtungsbe-
reichen.

[0019] Es wird angenommen, das die Verwendung
von wenigstens einer dieser Vorgehensweisen in
dem Verfahren zur Herstellung eines verbesserten
MEA signifikante Vorteile bereitstellt, die dabei hel-
fen, Kurzschlussbildung zu verhindern, die durch
winzige Partikel der Elektroden verursacht wird, wel-
che die Membran Uberbriicken. Ein Blrsten der Kan-
ten des biindig geschnittenen Materials kann zum
Beispiel zur Entfernung von Teilen der Elektroden-
schicht fuhren, die sich lateral Uber die Kante der
Membran hinaus erstrecken. Eine Anwendung von
Vakuum an den Aufienflachen der porosen Elektro-
denschichten wahrend der Impragnierung oder dem
SpritzgieBprozess hilft dabei, den Fluss des Dich-
tungsmaterials zu leiten, um so das Elektrodenmate-
rial von der Membran und der gegeniberliegenden
Elektrode wegzuziehen, wahrend das Dichtungsma-
terial angebracht wird. Ein weiterer Vorteil der An-
wendung von Vakuum besteht darin, dass es dabei
hilft, Luft aus der Form zu entfernen und den Effekt
der Blasenbildung oder der Schaumbildung in dem
Dichtungsmaterial zu reduzieren. Des Weiteren kann
die Kurzschlussbildung dadurch reduziert werden,
dass periphere Bereiche des MEA mit einem elek-
trisch isolierenden Dichtungsmaterial umschlossen
werden. Das Dichtungsmaterial bettet die Schnittkan-
te des MEA ein, so dass die Kanten der Elektroden-
schichten elektrisch isoliert sind. Das eingebettete
Elektrodenmaterial wird aulRerdem durch das Dich-
tungsmaterial unbeweglich gemacht, so dass die
Kanten der Elektroden durch Fluidstréme oder -dri-
cke innerhalb einer in Betrieb befindlichen Brenn-
stoffzelle nicht verschoben werden kénnen.

[0020] Ein zusatzlicher Vorteil der Umschlieflung
peripherer Bereiche des MEA mit der integralen Dich-
tung besteht darin, dass das fluidundurchlassige
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Dichtungsmaterial eine Dehydrierung der Membran
durch die Seitenkante verhindert.
[0021] In bevorzugten Ausflihrungsformen beinhal-
tet die integrale Dichtung des Weiteren eine erhabe-
ne Rippe, die zusammendruckbar ist, wenn der MEA
zwischen gegenuberliegenden Brennstoffzellenplat-
ten in einer montierten Brennstoffzelle angeordnet
wird. Die erhabene Rippe kann mit einer vertieften
Rille in der Platte zusammenwirken, die eine vertiefte
Dichtungsoberflache bereitstellt. Der Vorteil der Ver-
wendung einer vertieften Dichtungsoberflache be-
steht darin, dass sie weniger anfallig dafir ist, be-
schadigt zu werden, da die Dichtungsoberflache da-
durch, dass sie vertieft ist, etwas geschitzt ist. Es ist
zum Beispiel weniger wahrscheinlich, dass eine ver-
tiefte Dichtungsoberflache verkratzt wird, wenn
Brennstoffzellenplatten wahrend der Herstellung auf-
einander gestapelt werden. Kratzer in der Dichtungs-
oberflache kdnnen Leckagen in einer in Betrieb be-
findlichen Brennstoffzelle verursachen. Rippen kon-
nen sich in Dichtungsbereichen befinden, in denen
die pordsen Elektrodenschichten mit dem Dichtungs-
material impragniert sind (d. h. die Uber der Membran
liegen) und/oder kdnnen sich in Bereichen befinden,
in denen sich das Dichtungsmaterial lateral tber die
Kanten der Elektrodenschichten und der Membran
hinaus erstreckt.
[0022] In bevorzugten Ausflihrungsformen beinhal-
tet die integrale Dichtung des MEA eine Mehrzahl der
erhabenen Rippen. Die Rippen in jedem Dichtungs-
bereich kénnen zum Beispiel parallel sein, wobei jede
einzelne Rippe das aktive Gebiet oder die Offnungen
in dem MEA umgibt. Ein Vorteil davon, dass eine
Mehrzahl von erhabenen Rippen vorliegt, besteht in
einem erhéhten Schutz gegeniber Leckagen. Jede
der Mehrzahl von Rippen muss durchbrochen wer-
den, damit ein Fluidleck auftritt.
[0023] Versionen dieser bevorzugten Ausfuhrungs-
formen verwenden auf3erdem erhabene Querrippen
zwischen benachbarten der Mehrzahl von erhabenen
Rippen. Die Querrippen teilen die Zwischenraume
zwischen den erhabenen Rippen in Kammern auf.
Daher muss, damit ein Leck vorliegt, eine Durchbre-
chung in den erhabenen Rippen bestehen, die an die
gleiche abgedichtete Kammer angrenzen; ansonsten
ist jegliches Fluidleck durch einen Durchbruch in ei-
ner erhabenen Rippe auf die abgedichtete Kammer
begrenzt.
[0024] Ein Verfahren zur Herstellung eines MEA mit
elastischen integralen Dichtungen zur Verwendung in
einer elektrochemischen Brennstoffzelle beinhaltet
die folgenden aufeinanderfolgenden Schritte:

(a) Platzieren des Membranelektrodenaufbaus im

Inneren einer Form;

(b) Einbringen eines hartbaren, flieRfahig verar-

beitbaren Dichtungsmaterials in die Form;

(c) Fihren des Dichtungsmaterials zu gewlinsch-

ten Dichtungsbereichen des MEA und Impragnie-

ren eines Teils einer Elektrodenschicht des MEA

mit dem Dichtungsmaterial in den Dichtungsberei-

chen; und

(d) Harten des Dichtungsmaterials, um eine inte-
grale Dichtung zu bilden; und

(e) Entnehmen des MEA aus der Form.

[0025] In einem bevorzugten Verfahren ist Schritt (c)
begleitet von dem Schritt des Anwendens von Vaku-
um, um die Injektion des und Impragnierung mit dem
Dichtungsmaterial zu unterstitzen. Wenn das Vaku-
um auf beide Hauptoberflachen des MEA angewen-
det wird, hilft das Vakuum auch zu verhindern, dass
Elektrodenmaterial wahrend des Injektionsprozesses
zwischen den Elektroden Brucken bildet.

[0026] Ein bevorzugtes Verfahren beinhaltet die
Verwendung eines Dichtungsmaterials, das ein war-
meaushartbares Material ist. Diese Ausfuihrungsform
des Verfahrens beinhaltet des Weiteren den Schnitt
der Anwendung von Warme, bis das Dichtungsmate-
rial gehartet ist. Um das Dichtungsmaterial zu harten,
wahrend es sich noch in der Form befindet, muss die
Temperatur so gesteuert werden, dass eine Uberhit-
zung verhindert wird, die den MEA und insbesondere
die lonenaustauschmembran schadigen kann.
[0027] Die Form weist vorzugsweise offene Kanale
auf, die in der Formoberflache ausgebildet sind. Die
Kanale erleichtern die Verteilung des hartbaren, fliel3-
fahig verarbeitbaren Dichtungsmaterials zu den Dich-
tungsbereichen. Die Kanale wirken auRerdem als
Formoberflachen zur Bildung von Rippen oder Wuls-
ten in der integralen Dichtung. Die Form ist aul3er-
dem vorzugsweise mit einer erhabenen Begrenzung
ausgestattet. Die Begrenzung stof3t an den MEA, um
das Ausmal zu begrenzen, in dem das Dichtungs-
material die Elektrodenschicht impragniert. Die Form
kann zum Beispiel gegenuberliegende Begrenzun-
gen auf entgegengesetzten Oberflachen der Form
aufweisen. Wenn die Form geschlossen ist, driicken
die Begrenzungen gegen die Elektrodenschichten
und komprimieren diese. Die komprimierten Elektro-
denschichten weisen eine reduzierte Porositat auf,
die dabei hilft, die Impragnierung der Elektroden-
schichten auf die Dichtungsbereiche zu begrenzen.
Die Begrenzungen sind daher auf den Seiten der
Dichtungsbereiche positioniert, die den elektroche-
misch aktiven Gebieten des MEA zugewandt sind.

Kurzbeschreibung der Zeichnungen

[0028] Die Vorteile, das Wesen und zusatzliche
Merkmale der Erfindung werden nunmehr aus der fol-
genden Beschreibung zusammen mit den begleiten-
den Zeichnungen ersichtlicher, in denen:

[0029] Fig. 1 eine dreidimensionale Teilexplosions-
ansicht  eines  elektrochemischen Festpoly-
mer-Brennstoffzellenstapels ist, der eine Ausflh-
rungsform eines verbesserten Membranelektroden-
aufbaus beinhaltet ist, der integrale fluidundurchlas-
sige Dichtungen aufweist;

[0030] Fig. 2 eine Draufsicht auf einen verbesser-
ten Membranelektrodenaufbau ist;
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[0031] Fig.3A bis 3D Teilschnittansichten eines
Kantenbereichs des Membranelektrodenaufbaus von
Fig. 2 sind, wie durch den in Fig. 2 markierten Schnitt
gezeigt;

[0032] Fig. 4A bis 4C Teilschnittansichten der Kan-
ten von drei Ausflihrungsformen eines Membranelek-
trodenaufbaus sind, der zwischen zwei Brenn-
stoff-Separatorplatten mit dazwischen komprimierten
integralen Dichtungen eingefligt ist; und

[0033] Fig. 5 eine vergrofRerte Draufsicht auf einen
Bereich einer bevorzugten Ausflihrungsform eines
Membranelektrodenaufbaus ist, der eine integrale
Dichtung aufweist, die eine Mehrzahl von Dichtungs-
wulsten und Querwulsten beinhaltet.

Detaillierte Beschreibung der bevorzugten Ausfih-
rungsformen

[0034] Fig. 1 stellt einen elektrochemischen Fest-
polymer-Brennstoffzellenstapel 10 dar, der ein Paar
von Endplattenaufbauten 20 und 30 sowie eine Mehr-
zahl von gestapelten Brennstoffzellenaufbauten 50
enthalt, die jeweils einen MEA 100 und ein Paar von
Flussfeldplatten 200 beinhalten. Ein Spannelement
60 erstreckt sich zwischen den Endplattenaufbauten
20 und 30, um den Stapel 10 in seinem montierten
Zustand zu halten und zu sichern. Eine Feder 70 mit
Klemmelementen 80 klemmt jedes Ende des Spann-
elements 60 fest, um eine Kompressionskraft auf die
Brennstoffzellenaufbauten 50 des Stapels 10 auszu-
Uben.

[0035] Fluidreaktandenstrome werden von internen
Verteilerstrukturen und Kanélen in dem Stapel 10
Uber Einlass- und Auslassanschliisse 40 in den End-
plattenaufbauten 20 und 30 zugefiuihrt und abgefihrt.
Justierte Offnungen 105 und 205 in den MEAs 100
beziehungsweise Flussfeldplatten 200 bilden Reak-
tandenverteilerstrukturen, die sich durch den Stapel
10 erstrecken.

[0036] In der dargestellten Ausfihrungsform ist eine
integrale Umfangsdichtung 110 um die Auf3enkante
des MEA 100 herum vorgesehen. Integrale Verteiler-
dichtungen 120 umgeben die Verteileréffnungen 105.
Wenn der Stapel 10 in seinem montierten, kompri-
mierten Zustand gesichert ist, wirken die integralen
Dichtungen 110 und 120 mit dem benachbarten Paar
von Platten 200 zusammen, um Brennstoff- und Oxi-
dationsmittel-Reaktandenstréme in internen Reak-
tandenverteilerstrukturen und -kanalen strébmungs-
technisch zu isolieren, wodurch ein Reaktanden-
strom von dem anderen isoliert wird und verhindert
wird, dass die Reaktandenstrome aus dem Stapel 10
lecken.

[0037] Wie in Fig. 1 dargestellt, ist jeder MEA 100
zwischen den aktiven Oberflachen von zwei Fluss-
feldplatten 200 positioniert. Jede Flussfeldplatte 200
weist Flussfeldkanale 210 auf der aktiven Oberflache
derselben auf (die den MEA kontaktiert), um Brenn-
stoff- oder Oxidationsmittelfluidstrome zu dem akti-
ven Gebiet des MEA 100 zu verteilen. In der in Fig. 1

dargestellten Ausfihrungsform stehen Flussfeldka-
nale 210 mit Anschlusséffnungen 205 in der Platte
200 Uber Zufuhr-/Abfuhrkandle 220 (teilweise ge-
zeigt), die sich auf der nicht aktiven Oberflache der
Flussfeldplatte 200 befinden, und Anschlisse 230 in
Fluidverbindung, die sich durch die Platte 200 erstre-
cken.

[0038] In der dargestellten Ausfihrungsform weisen
die Flussfeldplatten 200 eine Mehrzahl von parallelen
Kanalen 250 mit offener Seite auf, die in der nicht ak-
tiven Oberflache derselben ausgebildet sind. Die Ka-
nale 250 auf benachbarten Paaren von Platten 200
wirken zusammen, um Kanéle zu bilden, die sich
durch den Stapel 10 hindurch erstrecken, und durch
die ein Kihlmittelstrom, wie Luft, hindurchgefiihrt
werden kann.

[0039] Fig. 2 zeigt einen MEA 100 mit integralen
Dichtungen 110, 120, die jeweils das elektroche-
misch aktive Gebiet des MEA 100 umgeben, und An-
schlusséffnungen 105 und eine Offnung 115, durch
die sich das Spannelement 60 erstreckt. Der MEA
100 beinhaltet eine lonenaustauschmembran (in
Fig. 2 nicht sichtbar), die zwischen zwei pordsen,
elektrisch leitfahigen Elektrodenschichten 140 ange-
ordnet ist. Diese Elektrodenschichten 140 kdnnen
zum Beispiel aus Kohlenstofffaserpapier bestehen.
Die pordsen Elektrodenschichten des MEA 100 wer-
den mit einem Dichtungsmaterial, vorzugsweise ei-
nem fliefahig verarbeitbaren Elastomer, wie zum
Beispiel einer warmeaushartbaren, flissigen, spritz-
gielRfahigen Verbindung (z. B. Silikone, Fluorelasto-
mere, Fluorsilikone, Ethylenpropylen-di-methyl und
Kautschuk) impragniert, um integrale Dichtungen 110
und 120 zu bilden.

[0040] Inden Fig. 3A bis 3D sind verschiedene Aus-
fuhrungsformen eines MEA 100 mit einer integralen
Dichtung, wie 110, in Querschnittansichten darge-
stellt. Die Figuren stellen eine integrale Umfangskan-
tendichtung 110 dar, wie durch den Schnitt 3-3 von
Fig. 2, wenngleich die gleichen Konfigurationen auch
fur die integrale Dichtung 120 an einer Anschlussoff-
nung (wie in Fig. 1) verwendet werden kdnnen. Jede
Ausfihrungsform eines MEA 100 beinhaltet eine lo-
nenaustauschmembran 130, die zwischen zwei poro-
sen, elektrisch leitfahigen Elektrodenschichten 140
angeordnet ist, sowie ein Dichtungsmaterial 125, mit
dem ein Bereich 150 der porésen Elektrodenschich-
ten des MEA 100 impragniert ist. Vorzugsweise ragt
wenigstens ein Teil der Dichtung 110 Gber die Auf3en-
flache der porésen Elektrodenschichten 140 hinaus.
[0041] In allen der dargestellten Ausfihrungsfor-
men 3A bis 3D erstrecken sich pordse Elektroden-
schichten 140 bis zu der Kante der lonenaustausch-
membran 130. Das heil3t, die Elektrodenschichten
140 und die lonenaustauschmembran 130 haben die
gleiche Ausdehnung. Der Mehrschicht-MEA 100
kann montiert und dann in die gewiinschte Form und
die gewilinschten Abmessungen geschnitten werden;
dann kann ein Teil 150 der pordsen Elektroden-
schichten 140 mit dem Dichtungsmaterial 125 impra-
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gniert werden. Alternativ kann eine Lage des
MEA-Materials mit dem Dichtungsmaterial 125 im-
pragniert werden. Die integralen Dichtungen fiir eine
Mehrzahl von MEAs koénnen auf die Lage des
MEA-Materials spritzgegossen werden, wobei eine
Mehrzahl von Dichtungsbereichen der porésen Elek-
trodenschichten 140 impragniert wird. Nach dem
Harten des Dichtungsmaterials 125 kénnen der MEA
100 und das Dichtungsmaterial 125 beide (vorzugs-
weise in den Dichtungsbereichen) gleichzeitig auf die
gewinschten Abmessungen geschnitten werden. Da
das Dichtungsmaterial vor dem Schneiden der lonen-
austauschmembran spritzgegossen wurde, werden
die zwei Elektrodenschichten voneinander entfernt
gehalten, wahrend das Dichtungsmaterial injiziert
wird. So ist das Elektrodenmaterial in den Dichtungs-
bereichen in dem elektrisch isolierenden Dichtungs-
material eingebettet. Ein Schneiden des Mehr-
schichtmaterials in den Dichtungsbereichen nach
dem Harten des Dichtungsmaterials hilft dabei, die
Méglichkeit einer Kurzschlussbildung zu verhindern,
da das gehartete Dichtungsmaterial das eingebettete
Elektrodenmaterial unbeweglich macht.

[0042] In der Ausfuhrungsform von Fig. 3A, einer
Ausfuhrungsform, die au3erhalb des Umfangs eini-
ger der vorliegenden Anspriiche liegt, erstreckt sich
die integrale Dichtung 110 nur so weit wie die Kante
der lonenaustauschmembran 130. Das heil3t, die
Kante der Dichtung 110 ist bindig mit der Kante der
Membran 130 und der Elektrodenschichten 140. Da-
her kann die in Fig. 3A gezeigte Ausfuhrungsform
hergestellt werden, indem das Dichtungsmaterial vor
dem Schneiden des MEA 100 in die gewiinschte Gro-
Re und Form angebracht wird.

[0043] Fig. 3B stellt eine bevorzugte Ausflihrungs-
form dar. Ahnlich zu der Ausfiihrungsform von
Fig. 3A hat die lonenaustauschmembran 130 die
gleiche Ausdehnung wie die pordsen Elektroden-
schichten 140, und ein Teil 150 der porésen Elektro-
denschichten ist mit dem Dichtungsmaterial imprag-
niert. Anders als bei der Ausflihrungsform von
Fig. 3A erstreckt sich das Dichtungsmaterial 125 la-
teral Uber die Kante des MEA 100 hinaus, wobei die
Kante der lonenaustauschmembran 130 umhullt
wird. Durch Umhillen der Kante kontaktiert das Dich-
tungsmaterial 125 drei Oberflaichen der lonenaus-
tauschmembran 130, namlich Teile der zwei Oberfla-
chen, welche den zwei Elektroden 140 zugewandt
sind, und die Seitenkante, die durch die Dicke der
Membran 130 definiert ist. Die integrale Dichtung 110
weist eine einzige erhabene Rippe 160 in dem Be-
reich der Dichtung auf, der sich tber die Membran hi-
naus erstreckt. Fig. 3B zeigt auflerdem ein Justiere-
lement in Form eines zylindrischen Bolzens oder
Stifts 162. Dichtungsmaterial kann dazu verwendet
werden, den Stift 162 herzustellen, der gleichzeitig
mit der integralen Dichtung 110 geformt und gebildet
werden kann. Der Stift 162 kann mit einer entspre-
chenden zylindrischen Vertiefung oder Mulde in der
benachbarten Separatorplatte einer Brennstoffzelle

zusammenwirken, um die Justierung des MEA 100
bezlglich der Separatorplatten wahrend der Monta-
ge der Brennstoffzelle zu erleichtern.

[0044] Fig. 3C stellt eine Ausfihrungsform einer in-
tegralen Dichtung 110 dar, die einige gleiche Elemen-
te wie die in Fig. 3B dargestellte Ausfihrungsform
aufweist. Anstelle nur einer Rippe auf jeder Seite
weist die Ausflihrungsform von Fig. 3C jedoch drei
beabstandete Rippen 165, 170, 175 und Querrippen
180 auf. FUr den Fachmann ist ersichtlich, dass zu-
satzliche Rippen den Schutz gegentiber Lecks er-
hoht. Ein Bruch in einer der Rippen fihrt nicht zu ei-
nem Leck, solange nicht auch Bruche in den anderen
parallelen Rippen vorliegen. Der Vorteil der Mehrzahl
von Rippen wird durch die Querrippen 180 verstarkt,
welche die Zwischenrdume zwischen den parallelen
Rippen 165, 170, 175 in Kammern unterteilen. Mit
den unterteilten Zwischenrdumen tritt kein Leck auf,
solange nicht ein Bruch in allen drei Rippen 165, 170
und 175 innerhalb der gleichen Kammer zwischen ei-
nem Paar von beabstandeten Querrippen 180 vor-
liegt.

[0045] Fig. 3D stellt eine bevorzugte Ausflihrungs-
form einer integralen Dichtung 110 dar, die einige
gleiche Elemente wie die in den Fig. 3B und 3C dar-
gestellten Ausfiihrungsformen besitzt. Eines der
Paare von erhabenen Rippen befindet sich jedoch in
dem Dichtungsbereich, der einen Kantenbereich der
Elektrodenschichten 140 Uberlappt und Uber der
Membran liegt. Ein Vorteil dieser Ausfuhrungsform
besteht darin, dass der mechanische Druck, der die
Rippen 190 komprimiert, eine Klemmkraft auf die
Membranschicht 130 auslbt, um dabei zu helfen,
Fluidleckagen um die Kante der Membranschicht 130
herum zu verhindern. Die Ausfihrungsform von
Fig. 3D kann auRerdem Querrippen 195 fiir einen
weiteren Schutz gegen Fluidleckagen verwenden.
Fig. 3D stellt auRerdem das Element einer erhabe-
nen Referenzkante 197 dar, die aus dem Dichtungs-
material gebildet werden kann. Die Referenzkante
197 kann dazu verwendet werden, die Justierung des
MEA bezuglich der benachbarten Brennstoffzellen-
komponenten zu unterstitzen, die so geformt sein
kdénnen, dass sie mit der Referenzkante 197 in Ein-
griff kommen. Alternativ kann die Referenzkante 197
wahrend des Fertigungsprozesses dazu verwendet
werden, den MEA gegen eine Fuhrungsflache einer
Maschine zu platzieren, die zur Montage der Brenn-
stoffzellen verwendet wird.

[0046] Die Fig. 4A bis 4C zeigen einen MEA 100 mit
einer integralen Dichtung, die zwischen zwei Brenn-
stoffzellen-Separatorplatten 200 gepresst ist. Da we-
nigstens ein Teil der integralen MEA-Dichtung 110 di-
cker und/oder fester als der MEA 100 ist, driicken die
Kompressionskrafte, die auf den Brennstoffzellensta-
pel wirken, die Dichtung 110 gegen aktive Oberfla-
chen 260 der Separatorplatten 200. Fig. 4A stellt den
MEA von Fig. 3A dar, der zwischen zwei Separator-
platten 200 gedrickt ist. Fig. 4B stellt den MEA von
Fig. 3B dar, der zwischen zwei Separatorplatten 200
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gedruckt ist. Fig. 4B stellt eine Ausfliihrungsform der
Erfindung dar, bei der eine Oberflache 260 der Platte
200 eine vertiefte Rille 265 beinhaltet. Ein Vorteil die-
ser Anordnung besteht darin, dass die vertiefte Ober-
flache weniger zu Riefenbildung oder einer anderen
Schadigung neigt, die wahrend des Fertigungspro-
zesses auftreten kann, wenn mdglicherweise eine
Anzahl von Flussfeldplatten 200 aufeinander gesta-
pelt wird. Fig. 4C stellt den MEA von Fig. 3C dar, der
zwischen zwei Flussfeldplatten 200 gedriickt ist.
Fig. 4C zeigt, dass der Abstand zwischen parallelen
Rippen 165, 170 und 175 ausreichend ist, um eine la-
terale Ausbauchung der Rippen unter Druck aufzu-
nehmen und trotzdem noch Zwischenraume dazwi-
schen bereitzustellen.

[0047] Fig. 5 ist eine Teildraufsicht auf einen MEA
100 mit einer integralen Umfangskantendichtung 110
wie jener, die durch Fig. 3C in einer Schnittansicht
gezeigt ist. Drei beabstandete parallele Rippen 165,
170 und 175 umgeben das aktive Gebiet des MEA
100. Beabstandete Querrippen 180 stellen stro-
mungstechnisch getrennte Kammern 185 zwischen
den Rippen 165, 170 und 175 bereit.

[0048] Der Umfang der Erfindung ist gemafls dem
durch die folgenden Anspriche definierten Inhalt
auszulegen.

Patentanspriiche

1. Verfahren zur Herstellung eines Membranelek-
trodenaufbaus mit elastischen integralen Abdichtun-
gen zur Verwendung in einer elektrochemischen
Brennstoffzelle, wobei der Membranelektrodenauf-
bau aus einem Mehrschichtmaterial gefertigt ist, das
eine zwischen zwei Elektrodenschichten eingebrach-
te lonenaustauschmembran und einen auf Grenzfla-
chen zwischen der Membran und der ersten bzw.
zweiten Elektrodenschicht angeordneten Elektroka-
talysator umfasst, wobei das Verfahren folgende se-
quentiellen Schritte beinhaltet:

a) Impragnieren von Abdichtbereichen der ersten
und zweiten Elektrode mit einem fluidundurchlassi-
gen, aushartbaren und fliesfahig verarbeitbaren Ab-
dichtmaterial unter Anwenden von Vakuum, um das
Einbringen des Abdichtmaterials zu unterstitzen und
die erste und zweite Elektrode zu impragnieren,

b) Ausharten des Abdichtmaterials und

¢) Durchtrennen des Mehrschichtmaterials in den Ab-
dichtbereichen.

2. Verfahren nach Anspruch 1, wobei die Abdicht-
bereiche die Abmessung und Form des Membrane-
lektrodenaufbaus definieren.

3. Verfahren nach Anspruch 2, wobei die Abdicht-
bereiche des weiteren die Abmessung und Form von
Offnungen im Membranelektrodenaufbau definieren.

4. Verfahren nach Anspruch 1, wobei das Ab-
dichtmaterial in eine Giel3form injiziert wird, um die

Elektrodenschichten des Mehrschichtmaterials zu
impragnieren.

5. Verfahren nach Anspruch 3, wobei die Giel3-
form Kanale zur Bildung von Dichtrippen bereitstellt,
die Uber die Oberflache der Elektrodenschichten vor-
stehen.

6. Verfahren nach Anspruch 4, das des weiteren
den Schritt des Anwendens von Vakuum auf den In-
nenraum der Gief3form beinhaltet, um das Injizieren
des Abdichtmaterials in die GieRform zu unterstt-
zen.

7. Verfahren nach Anspruch 4, das des weiteren
die Verwendung einer erhabenen Dammstruktur in
der Giel3form beinhaltet, wobei die Dammstruktur ge-
gen das Mehrschichtmaterial anliegt, um das Aus-
mal} zu begrenzen, in dem das Abdichtmaterial die
Elektrodenschicht impragniert.

8. Verfahren nach Anspruch 1, wobei das Ab-
dichtmaterial ein warmeaushartbares Material ist und
das Verfahren des weiteren den Schritt des Anwen-
dens von Warme beinhaltet, um das warmeaushart-
bare Material auszuharten.

Es folgen 5 Blatt Zeichnungen
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Anhangende Zeichnungen
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FIG. 4A
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FIG. 5
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