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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　膜電極アセンブリを作製する方法であって、該方法は、以下：
　（ａ）２つの対向する面を有する高分子電解質膜の各対向する面に気体分配層を適用す
る工程であって、ここで、各対向する面の上の該気体分配層が、疎水化炭素基板によって
形成され、そしてここで、該疎水化炭素基板が、触媒層を形成するための、少なくとも１
つの触媒、溶解したイオノマーおよび溶媒を有する１以上のインクを、該高分子電解質膜
の各対向する面上に有する、工程；および
　（ｂ）該電解質膜と該触媒層と該疎水化炭素基板との間に強固な結合を確立するように
、該触媒層が湿ったままで、圧力下、高温下で膜電極アセンブリを処理して、それによっ
て膜電極アセンブリを作製する工程、
を包含し、ここで、該触媒層を作製するために、主溶媒として水を含む親水性インクを使
用し、
ここで、工程（ｂ）において、該膜電極アセンブリが、７０℃と１００℃との間の温度か
つ１バールと５バールとの間の圧力で１～１０分間処理され、次いで１２０℃と１４５℃
との間の温度かつ１０バールと１２０バールとの間の圧力で１～１０分間処理される、
方法。
【請求項２】
　前記電極アセンブリを作製する前に、前記高分子電解質膜が、前記触媒層に使用される
溶媒中で、予め膨潤される、請求項１に記載の方法。
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【請求項３】
　ポリテトラフルオロエチレンが、前記炭素基板に充填され、そしてここで、該炭素基板
上の該ポリテトラフルオロエチレン充填が、該疎水化炭素基板の総重量に対して、１質量
％と３０質量％との間である、請求項１に記載の方法。
【発明の詳細な説明】
【０００１】
【発明の属する技術分野】
本発明は、膜電極アセンブリおよび燃料電池のための膜電極アセンブリを作製するための
プロセスを提供する。
【０００２】
【従来の技術】
膜電極アセンブリは、燃料（通常は水素）の酸化および酸素の還元を分離することによっ
て電気的エネルギーを生成し得る。水素の酸化は、アノード触媒の存在下でアノードで起
こる。このプロセスにおいて放出された電子は、外部回路を介してカソードに流れ、一方
で形成されたプロトンが、膜を通って移動し、そしてカソード触媒上で酸素と反応して、
水を形成する。
【０００３】
膜電極アセンブリは、プロトン伝導性高分子電解質（ｐｏｌｙｍｅｒ　ｅｌｅｃｔｒｏｌ
ｙｔｅ）膜からなり、この膜の２つの対向する面は各々触媒層でコーティングされている
。触媒層との電気接点を作製するために、そして燃料、酸素および水を供給および除去す
るために、気体分配層が触媒層の上に配置される。この気体分配層は、多孔性で、電気伝
導性せの疎水化炭素基板および接触層からなる。この炭素基板の多孔度は、５０％と９５
％との間の範囲である。平均孔直径は、３０～５０μｍであり、そして厚さは、１００μ
ｍと４００μｍとの間である。
【０００４】
気体分配層の接触層は、触媒層と多孔性炭素基板との間の接触を改善する。接触層は、通
常、導電性カーボンブラックと疎水性ポリマー（例えば、ポリテトラフルオロエチレン（
ＰＴＦＥ））との混合物からなり、そして気体分配層よりも低い多孔度を有する。それら
は、しばしば、「ミクロ層」と呼ばれる。なぜなら、それらの平均孔直径は、１μｍ未満
であるからである。
【０００５】
高分子電解質膜中のプロトン伝導性材料はまた、イオノマーと呼ばれる。酸官能基（特に
、スルホン酸基）を有するテトラフルオロエチレン－フルオロビニルエーテルコポリマー
が、好ましくは、使用される。このような材料は、Ｅ．Ｉ．ＤｕＰｏｎｔによって、例え
ば、Ｎａｆｉｏｎ（登録商標）の商品名で販売される。しかし、他の、特にフッ素を含ま
ない、イオノマー材料（例えば、スルホン化ポリエーテルケトンまたはアリールケトンま
たはポリベンズイミダゾールなど）もまた、使用され得る。高分子電解質膜は、一般に３
０μｍと１００μｍとの間の厚さを有する。
【０００６】
高分子電解質膜の対向する面上の、アノードおよびカソードのための触媒層は、イオン伝
導性ポリマーおよび必要に応じてバインダーからなる多孔性層に分散される適切な触媒を
含み、ここで、このイオン伝導性ポリマーは、通常、膜がまた作製されるポリマーと同じ
である。フッ素化ポリマー（例えば、ＰＴＦＥなど）は、しばしば、バインダーとして使
用される。電極層の多孔性構造は、イオン伝導性イオノマーと触媒と気体状反応物との間
の最適な３相接触を確実にする。このことは、高分子電解質膜と触媒の活性中心との間の
プロトンの交換を容易にし得、そして燃料電池のための良好な電気化学的性能データに導
く。
【０００７】
貴金属ブラックは、白金またはその合金の細かく粉砕された粒子であるか、あるいは細か
く粉砕された炭素粒子（例えば、カーボンブラック）からなる支持触媒であり、この炭素
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粒子の上で、触媒が高い分散性で堆積され、そしてこの貴金属ブラックは触媒として適切
である。気体分配層上の炭素基板は、主として多孔性炭素繊維ファブリック、不織炭素繊
維または炭素繊維紙からなる。炭素基板は、基板の孔内での水蒸気の凝結を回避するため
に、疎水性材料のディスパージョンでそれらを含浸することによって、撥水性とされる。
ＰＴＦＥディスパージョンが、しばしば、含浸のために使用される。含浸の後、炭素基板
がＰＴＦＥの融点（約３４０℃～３９０℃）より高い温度に加熱される。炭素基板または
気体分配層の目的は、気体状反応物を触媒層に運び、そしてカソードにおいて形成される
水を除去することである。
【０００８】
上記の型の膜電極アセンブリを作製するための多くのプロセスは当該分野で公知である。
例えば、いわゆるＤｅｃａｌプロセスは、高分子電解質ユニットを触媒層でコーティング
するために使用される。この場合において、保護フィルムが、最初に、触媒インクでコー
ティングされ、この触媒インクは、白金支持触媒および溶解したイオノマーを含む。保護
フィルム上のこの触媒層は、オーブンで１３５℃で乾燥され、次いで、７０バールと９０
バールとの間の圧力下、１４５℃で高分子電解質膜上にプレスされる。次いで、この保護
フィルムが剥がされる。あるいは、この高分子電解質膜はまた、当該分野の別のプロセス
に従って、触媒インクで直接コーティングされ得る。この場合、コーティングは、１６０
℃に加熱された膜上で起こり、そして高度な統合性および弾性の触媒層を生じる。必要に
応じて、触媒層を備えるポリマー電極膜が、７０～９０バール、１８５℃の温度で熱圧縮
され得る。燃料電池を形成するために、疎水化炭素基板および接触層からなる気体分配層
が触媒層の上に存在する。
【０００９】
あるいは、触媒層が、気体分配層に適用され得ることもまた当該分野で公知であり、ここ
で、これらの気体分配層はまた、気体分配層の適用の前に、カーボンブラックおよびＰＴ
ＦＥの接触層が提供される。これは、触媒ペーストが、多孔性炭素基板に深く入りすぎる
ことを防止するためである。気体分配電極は、このように形成され、そしてこれらは、例
えば、ＥＴＥＫ　Ｃｏ．から市販されている。燃料電池を形成するために、これらの気体
分配電極が、高分子電解質膜の両方の面に適用される。当該分野で公知のように、膜への
電極の電気接続は、触媒層を、例えば、イオノマーの溶液で含浸することによって改善さ
れ得る。この含浸された電極は、それらが燃料電池を作製するために使用される前に乾燥
される。
【００１０】
膜電極アセンブリのための炭素繊維ファブリックから作製される気体分配層が、当該分野
で公知である。この炭素繊維ファブリックはまた、関連する触媒層に向かっており返され
た面上にコーティングされ、この触媒層は、多孔性でそして撥水性であり、そしてまた導
電性であり、加えてかなり滑らかな表面を有する、カーボンブラックおよびフルオロポリ
マーの接触層を有する。この接触層は、好ましくは、炭素繊維ファブリックの半分以上浸
透はしない。この炭素繊維ファブリックは、カーボンブラックおよびフルオロポリマーの
混合物で浸透されて、その撥水特性を改善し得る。
【００１１】
気体分配層（本明細書中で「中間層」）もまた、当該分野で公知であり、この層は、粗調
節された孔を有する炭素基板（炭素紙、グラファイト紙または不織炭素）の一方の面を、
カーボンブラックおよびフルオロポリマーの組成物で浸潤および／またはコーティングす
ることによって入手可能であり、この組成物は、表面に近い炭素基板の部分の多孔度を減
少させ、そして／または基板の表面上の減少した多孔度の別個の層を形成する。気体分配
層は、触媒層に接触するこのコーティングを有する膜電極アセンブリに存在する。このコ
ーティングの目的（触媒層との良好な電気接点を形成すること）は、このように達成され
ることが当該分野で公知である。
【００１２】
当該分野で公知の方法に従って、炭素基板を、カーボンブラック／ＰＴＦＥ混合物の接触
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層でコーティングすることは費用がかかり、そして引く続く、３３０～４００℃での乾燥
および焼成を必要とする。
【００１３】
【発明が解決しようとする課題】
上述に基づいて、薄い高分子電解質膜の処理のために特に適切である膜電極アセンブリを
作製するための単純で費用効果的なプロセスの当該分野での必要性が存在する。得られた
膜電極アセンブリは、コンパクトで密に結合されたユニットを形成するべきである。この
プロセスを使用して作製された膜電極アセンブリについての当該分野での必要性がまた存
在する。
【００１４】
【課題を解決するための手段】
　本発明の１つの実施形態によれば、以下の方法が提供される。
　（項１）　膜電極アセンブリを作製する方法であって、該方法は、以下：
　（ａ）２つの対向する面を有する高分子電解質膜の各対向する面に気体分配層を適用す
る工程であって、ここで、各対向する面の上の該気体分配層が、疎水化炭素基板によって
形成され、そしてここで、該疎水化炭素基板が、触媒層を形成するための、少なくとも１
つの触媒、溶解したイオノマーおよび溶媒を有する１以上のインクを、該高分子電解質膜
の各対向する面上に有する、工程；および
　（ｂ）該電解質膜と該触媒層と該疎水化炭素基板との間に強固な結合を確立するように
、該触媒層が湿ったままで、圧力下、高温下で膜電極アセンブリを処理して、それによっ
て膜電極アセンブリを作製する工程、
を包含し、ここで、該触媒層を作製するために、主溶媒として水を含む親水性インクを使
用し、
ここで、工程（ｂ）において、該膜電極アセンブリが、７０℃と１００℃との間の温度か
つ１バールと５バールとの間の圧力で１～１０分間処理され、次いで１２０℃と１４５℃
との間の温度かつ１０バールと１２０バールとの間の圧力で１～１０分間処理される、
方法。
　（項２）　前記電極アセンブリを作製する前に、前記高分子電解質膜が、前記触媒層に
使用される溶媒中で、予め膨潤される、上記項１に記載の方法。
　（項３）　ポリテトラフルオロエチレンが、前記炭素基板に充填され、そしてここで、
該炭素基板上の該ポリテトラフルオロエチレン充填が、該疎水化炭素基板の総重量に対し
て、１質量％と３０質量％との間である、上記項１に記載の方法。
【００２５】
他およびさらなる利点および実施形態とともに本発明をより理解するために、実施例と関
連してなされる以下の説明が参照され、その範囲は、添付の特許請求の範囲に記載される
。
【００２６】
本発明の好ましい実施形態が、例示および説明の目的のために選択されるが、本発明の範
囲をいずれの様式にも制限するとは意図しない。本発明の特定の局面の好ましい実施形態
が、添付の図面に示される。
【００２７】
【発明の実施の形態】
ここで、本発明を、好ましい実施形態と関連して記載する。これらの実施形態は、本発明
の理解を助けるために提供され、そして本発明をいずれの様式にでも制限することを意図
せず、そしてそれらの制限するとは解釈されるべきではない。本開示を読む際に当業者に
明らかとなり得る全ての代替物、改変物、および等価物は、本発明の意図および範囲内に
包含される。
【００２８】
本開示は、膜電極アセンブリまたは膜電極アセンブリを調製する方法についての入門書で
はない。当業者の公知の基本的な概念は、詳細に記載されていない。
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【００２９】
本発明は、２つの対向する面を有する高分子電解質膜を含む膜電極アセンブリを含み、こ
れらの２つの対向する面の各々に、触媒層および気体分配層が適用される。膜電極アセン
ブリのこの２つの気体分配層は、疎水化炭素基板によって形成され、この基板は、少なく
とも１つの触媒および溶解したイオノマーおよび溶媒を含む適切なインクを使用して、各
々触媒層でコートされる。それらは次いで、なおも湿潤状態の触媒層とともに、高分子電
解質膜の対向する面に配置される。電解質膜と触媒層と炭素基板との間の強固な結合は、
圧力下および高温下で膜電極アセンブリを処理することによって生成される。
【００３０】
本発明は、触媒層と炭素基板との間の他の従来の接触層が、膜電極アセンブリの電気化学
的性能を損なうことなく省略され得ることを提供する。これは、触媒層を直接疎水化炭素
基板に適切なインクを使用して適用し、そして高分子電解質膜の両方の面上に、湿った状
態の触媒層とともに炭素基板を配置することによって達成される。このことは、１つの作
業工程を排除し、そして膜電極アセンブリ中の成分間の強固な結合の形成を容易にする。
【００３１】
疎水化炭素基板と触媒層の組み合せはまた、以下において気体分配電極といわれる。
【００３２】
高分子電解質膜の対向する側面上に気体分配電極を配置した後（触媒層は、なおも湿った
状態にある）、得られたサンドイッチ構造は、圧力下、高温下で乾燥される。乾燥を、好
ましくは２工程で行う。このサンドイッチ構造を最初に、約７０℃と約１００℃との間の
温度、および約１バールと約５バールとの間の圧力で乾燥する。次いで、温度を約１２０
℃と約１４５℃との間の値に増加させ、そして圧力を約１０バールと約１２０バールとの
間に増加させる。両方の工程の乾燥時間は、約１分と約１０分との間である。使用される
実際の圧縮圧力は、炭素基板の型に依存する。炭素繊維紙は、一般に、炭素繊維ファブリ
ックより感圧性である。炭素繊維紙が気体分配層に使用される場合、第一の工程の圧縮圧
力は、約２バールを超えるべきではなく、そして第二の工程において、約３０バールを越
えるべきではない。炭素繊維ファブリックの場合において、より高い圧縮圧力が使用され
得る。
【００３３】
本発明は、従って、感圧性炭素繊維紙の問題のない処理を可能にする。触媒層と高分子電
解質膜と気体分布層との間に強固な結合を生成するために、約３０バールまでの適用され
る圧力は、乾燥触媒層の従来の熱圧縮の間に使用されなけらばならない圧力より実質的に
低い。
【００３４】
膜電極アセンブリを作製する場合、イオノマー材料が、頻繁に、Ｎａ+またはＫ+イオン交
換形態で使用される。なぜなら、この形態は、より熱的に安定だからである。後に、これ
らの交換されたイオノマー材料は、熱硫酸中での処理によって再プロトン化されなくては
ならない。対照的に、このようなイオン交換手順は、本発明において必要とされないこと
が示されている。従って、イオノマー材料は、その後の性能において有害な影響を伴うこ
となくＨ+形態で直接使用され得る。イオノマー材料の再プロトン化は、従って、本発明
において必要とされない。
【００３５】
先行技術において公知の高分子電解質は、このプロセスにおける使用のために適切である
。これらの材料が、水または他の溶媒との接触状態に置かれる場合、使用される溶媒に依
存して、それらは、約３０重量％までの溶媒を吸収し、従って、膨潤する。この膜は、本
発明において、予め膨潤した状態または非膨潤の状態のいずれかで使用され得る。触媒の
ために使用される溶媒は、膜を予め膨潤するために便宜上使用される。
【００３６】
カーボンブラック上の白金触媒は、好ましくは、カソード触媒として使用される。白金に
よるカーボンブラックの好ましい充填は、白金とカーボンブラックとの総重量に対して、
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約２０重量％と約７５重量％との間に範囲である。カーボンブラック上に、約２：１の重
量比で白金およびルテニウムを含む触媒は、アノード触媒として適切であり、ここで、触
媒の総重量に対する、白金群金属の濃度もまた、約２０重量％と約７５重量％との間の範
囲にある。
【００３７】
触媒インクを作製するために、これらの触媒がイオノマー溶液に分散される。この溶液は
、水性であり得るか、または有機溶媒をも含み得る。続いて形成される触媒層の疎水性を
調節するために、疎水性ポリマー（例えば、ＰＴＦＥなど）がまた、ディスパージョンに
添加され得る。触媒層における、イオノマーに対する電気的触媒の重量比は、好ましくは
、約１０：１と約１：１との間である。この触媒インクはまた、孔プロデューサーを含み
得る。大量の水を溶媒として含み、従って親水性であるインクが、好ましくは使用される
。適切なインクは、当該分野で公知である。例えば、本発明の使用のためのいくつかの適
切なインクは、独国特許出願ＤＥ　１００　３７　０７４に記載される。
【００３８】
約１００μｍと約４００μｍの間の厚さを有する、織炭素繊維ファブリックまたは炭素繊
維不織または炭素繊維紙のいずれかが、気体分配電極のために使用され得る。これらの材
料の多孔度は、約５０％と約９０％以上との間であり得る。カソードでの触媒反応の間に
形成される水の孔への流入を防ぐために、これらの炭素基板が疎水性ポリマーのディスパ
ージョンで含浸され、次いで、疎水性ポリマーの融点より高い温度で焼結される。例えば
、ＰＴＦＥが、疎水性ポリマーとして使用される場合、約３４０℃と約３９０℃との間の
温度が、このために必要とされる。ＰＴＦＥＤでの気体分布電極の充填は、好ましくは、
疎水化炭素基板の総重量に対して、約１重量％と約３０重量％との間である。
【００３９】
この様式で作製される膜電極アセンブリは、２つの対向する面を有する高分子電解質膜を
含み、燃料電池において、この面の一方は、アノード側面を形成し、第二の面は、カソー
ド側面を形成する。触媒層および気体分配層は、アノード面上およびカソード面上に位置
する。この膜電極アセンブリは、疎水化炭素基板を含み、そして膜電極アセンブリにおい
て触媒層と直接接触する気体分配層を有する。従って、本発明に従う膜電極アセンブリは
、疎水化炭素基板と触媒層との間に接触層を有さない。
【００４０】
ここで、本発明をほぼ記載してきたが、本発明は、以下の実施例に対する以下の参照を介
してより容易に理解され得、この実施例は、例示のために提供され、そして特定されない
限り本発明を限定することは意図されない。
【００４１】
【実施例】
以下の実施例は、本発明をさらに説明することを意図する。
【００４２】
（実施例１）
膜電極アセンブリを作製するために提案された単純化されたプロセスを使用して、通常、
開口し粗調節された孔構造を破壊することなく高圧で圧縮され得ない材料（例えば、延性
炭素繊維紙）が、処理され得る。このプロセスの利点が、本発明の好ましい実施形態の以
下の実施例を使用して、より明らかに説明され得る。
【００４３】
提案のプロセスに従って、膜電極アセンブリを作製するために、以下の組成を有する触媒
インクを調製した：
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２５０μｍの厚さおよび８５％の多孔度を有する炭素繊維紙を、カソード側面のための気
体分配層として使用した。この炭素繊維紙をＰＴＦＥで疎水化した。ＰＴＦＥ充填は、８
重量％であった。
【００４４】
カソードインクを、スクリーン印刷を使用して、気体分配層に直接適用した。この様式で
調製されたカソードの白金充填は、０．４５ｍｇ　Ｐｔ／ｃｍ2であり、電池の活性面積
は、５０ｃｍ2であった。
【００４５】
カソード側面に対するのと同じ基板材料を、アノードのための気体分配層として使用した
。この気体分配層を、１６重量％ＰＴＦＥで疎水化し、次いで、またスクリーン印刷を使
用して、アノードインクでコーティングした。この様式で調製されたアノードは、０．３
ｍｇ　Ｐｔ／ｃｍ2および０．１５　Ｒｕ／ｃｍ2の充填を有し、活性面積は、５０ｃｍ2

であった。
【００４６】
膜電極アセンブリを調製するために、水中で膨潤した、イオノマー膜（Ｎａｆｉｏｎ　１
１２、ＤｕＰｏｎｔ　Ｃｏ．，膜厚：５０μｍ）を、カソードとアノードとの間に、なお
も乾燥してしない触媒層とともに導入し、そして最初に、８０℃の温度および約１バール
の圧力で乾燥した。８分後、温度および圧力を、１３０℃および約２０バールに増加し、
そして１分間一定に保った。
【００４７】
緊密な結合が、３つの成分（カソード、ポリマー膜およびアノード）の間に得られ、そし
てこれらは、かなりの力を使用しない限り、もはや互いに分離し得ない。この様式で作製
された膜電極アセンブリを、試験電池に組込み、そして測定を行った。４０％Ｈ2、３５
％Ｎ2、２５％ＣＯ2、４０ｐｐｍ　ＣＯおよび２ ％空気の空気ブリードの気体混合物を
、アノード気体として使用した。空気をカソード気体として使用した。電池温度は、７０
℃であった。アノード湿潤化は、８５℃で起こり、カソード湿潤化は、５５℃で起こった
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。作用気体の圧力は、１バールであった（絶対）。気体の化学量論は、１．２５（アノー
ド気体）および２．５（カソード気体）であった。電流密度の関数として測定された、電
池電圧を図２に示す。
【００４８】
（比較実施例１）
未乾燥の触媒層を使用して実施例１に調製された膜電極アセンブリの効果を立証するため
に、別の膜ユニットを比較実施例のために作製した。
【００４９】
実施例１で使用されたのと同じ基板材料を、気体分配層のために使用した。疎水化を、１
６重量％（アノード側面）および８重量％（カソード側面）を使用して、実施例１と同じ
様式で実施した。
【００５０】
使用された触媒インクは、実施例１に記載されるインクに対応した。この触媒インクをま
た、実施例１と同じ手順を使用して気体分配層に直接適用した。
【００５１】
このようにして調製されたカソードおよびアノードの貴金属充填は、各々５０ｃｍ2の電
池活性面積上で、各々０．４９ｍｇ　Ｐｔ／ｃｍ2、ならびに０．３４ｍｇ　Ｐｔ／ｃｍ2

および０．１７　Ｒｕ／ｃｍ2であった。アノードおよびカソード上の触媒層を、膜電極
アセンブリを組み立てる前に、８０℃のオーブンで５～１０分間乾燥した。
【００５２】
膜電極アセンブリの作製を完了するために、水中で予め膨潤したイオノマー膜（Ｎａｆｉ
ｏｎ　１１２、ＤｕＰｏｎｔ　Ｃｏ．，膜厚：５０μｍ）を、乾燥したアノードとカソー
ドとの間に挿入した。カソード、膜およびアノードを、次いで、実施例１と正確に同じ条
件下で一緒に圧縮した。
【００５３】
最終膜電極アセンブリをＰＥＭ燃料電池に組込み、そして測定を行った。使用した操作条
件は、実施例１の操作条件と同じであった。電流密度の関数として測定された電池電圧を
図２に示す。ここで、それらを、実施例１からの膜電極アセンブリからの電圧と比較した
。
【００５４】
実施例１および比較実施例１において、気体分配膜として使用使用された炭素繊維紙は、
比較的容易に圧縮可能な材料として、当該分野で公知であり、その多孔性構造は、比較的
高圧（例えば、＞３０バール）下で、著しく損傷され得る。しかし、膜電極アセンブリを
作製するための多くのプロセスは、高圧を適用することによって、膜と触媒との間の接触
を最適化しようと試みる。しかし、容易に圧縮可能な材料の場合において、これらのプロ
セスは、制限された程度のみまで、使用される。なぜなら、膜電極アセンブリにおける水
のバランス、従ってまた、性能データは、孔構造の破壊によって、損なわれるからである
。ここで、本明細書中に記載されるプロセスは、低い接触圧力をまた適用することによっ
て、触媒層とポリマー膜との間の緊密な結合を生成するために、従って、高性能の膜電極
アセンブリを作製するための、機会を提供する。
【００５５】
図２は、電流／電圧曲線における著しい性能の差を示し、ここで、実施例１に記載のプロ
セスによって作製された膜電極アセンブリが、１０～２０ｍＶだけ改善された電池電圧を
有する。また、低電流密度領域（＜２００ｍＡ／ｃｍ2）における性能データが、ポジテ
ィブな様式で、影響される。このことは、バインダーとして機能する触媒インクに含まれ
る膨潤したイオノマーによっておそらく作製された電極において、膜と触媒との間の非常
に改善された接触を反映する。
【００５６】
さらに、高電流密度領域（＞７００ｍＡ／ｃｍ2）での、本発明に従って作製された膜電
極アセンブリについての実質的に改善された性能データが、著しい。ここで、５０～８０
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ｍＶほど増加した電池電圧が、得られる。この性能の差は、本明細書中に記載されるプロ
セスによって作製された膜電極アセンブリのより良好な孔システム、およびそれから生じ
る改善された水バランスを示す。高温下で蒸発する水は、適用されている圧力下でさえ、
気体分配層の大きすぎる圧縮を防止するかまたはそれを補償する孔プロデューサーとして
機能するようである。
【００５７】
（実施例２）
上記のプロセスを、比較的寸法が安定な炭素基板（例えば、炭素繊維ファブリックによっ
て代表されるもの）に適用し得る。これらの材料はまた、高圧下で多少圧縮性であるのみ
である。従って、原則的に、高圧は、イオノマー膜を用いてそれらを圧縮するために使用
され得、このことは、触媒と膜との間の良好な接続を確実にする。この実施例は、比較的
高圧下でさえ、本明細書に列挙されるプロセスが、適切な作製条件下で、より良好な性能
データに導くことを示す。
【００５８】
使用された触媒インクは、実施例１に記載されるインクと同じであった。気体分配層（こ
れは、この場合、非常に非圧縮性であり、疎水化された炭素繊維ファブリック（厚き２０
０μｍ；多孔度９０％）を含む）への直接的な触媒インクの適用をまた、実施例１と同じ
手順を使用して、行った。アノードおよびカソードの気体分配層が、実施例１と同じ様式
で疎水性にされた。
【００５９】
この様式で調製されたカソードおよびアノードの貴金属充填は、５０ｃｍ2の電池の活性
面積上で、各々、０．５８ｍｇ　Ｐｔ／ｃｍ2または０．３０ｍｇ　Ｐｔ／ｃｍ2および０
．１５　Ｒｕ／ｃｍ2であった。
【００６０】
膜電極アセンブリを、水中で膨潤した、イオノマー膜（Ｎａｆｉｏｎ　１１２、ＤｕＰｏ
ｎｔ　Ｃｏ．，膜厚：５０μｍ）を、カソードとアノードとの間に、なおも乾燥してしな
い触媒層とともに導入することによって、実施例１と同じ様式で調製した。このユニット
を、最初に、１００℃の温度および２バールの圧力で乾燥した。６分後、温度および圧力
を、１３０℃および１００バールに増加し、そして２分間一定に保った。
【００６１】
ここで、再度、実施例１と同じように、緊密な結合が、３つの成分（カソード、ポリマー
膜およびアノード）の間に生成され、これらは、かなりの力を使用しない限り、もはや互
いに分離し得ない。
【００６２】
この様式で作製された膜電極アセンブリを、試験電池に組込み、そして測定を行った。使
用した操作条件は、実施例１において使用された条件と同じであった。改質油／空気を使
用して操作した場合の電流密度の関数として測定された電池電圧を、図３に示す。
【００６３】
（比較実施例２）
実施例２との比較のために、別の膜電極アセンブリを作製し、ここで、触媒層を組み立て
の前に乾燥した。
【００６４】
実施例２と同じ基板材料を、使用した。疎水化を、１６重量％（アノード側面）および８
重量％（カソード側面）を使用して、実施例２と同じ様式で実施した。
【００６５】
使用された触媒インクは、実施例１に記載されるインクに対応した。この触媒インクをま
た、実施例２と同じ手順を使用して気体分配層に直接適用した。
【００６６】
このようにして調製されたカソードおよびアノードの貴金属充填は、各々５０ｃｍ2の電
池活性面積上で、各々０．５９ｍｇ　Ｐｔ／ｃｍ2、ならびに０．３２ｍｇ　Ｐｔ／ｃｍ2
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および０．１６　Ｒｕ／ｃｍ2であった。アノードおよびカソード上の触媒層を、８０℃
のオーブンで５～１０分間乾燥した。
【００６７】
膜電極アセンブリを、水中で予め膨潤したイオノマー膜（Ｎａｆｉｏｎ　１１２、ＤｕＰ
ｏｎｔ　Ｃｏ．，膜厚：５０μｍ）を、乾燥したアノードとカソードとの間に挿入し、次
いで、実施例２と正確に同じ条件下で一緒に圧縮することにによって作製した。
【００６８】
この様式で作製した膜電極アセンブリをＰＥＭ燃料電池に組込み、そして測定を行った。
使用した操作条件は、実施例２の操作条件と同じであった。電流密度の関数として測定さ
れた電池電圧を図３に示す。ここで、それらを、実施例２からの膜電極アセンブリからの
電圧と比較する。
【００６９】
特に、低電流密度領域（＜２００ｍＡ／ｃｍ2）において、電流／電圧曲線に、１０～１
５ｍＶの性能の違いが存在する。ここで、再度、実施例２に従う膜電極アセンブリは利点
を有する。しかし、図２との比較において、両方の膜電極アセンブリの性能データは、高
電流密度で実質的に同じである。このことは、より高い接触圧力自体が、電極と膜との間
の良好な接触を導くことを示す。
【００７０】
本発明を、その特定の実施形態と関連付けて記載してきたが、さらなる改変が可能である
こと、および本出願が、一般に本発明の原理に従い、そして本発明が属する技術内の公知
または慣習的な実施内にあり、そして上記の本質的な特徴に適用され得、そして添付の特
許請求の範囲内にある本発明の開示からのこのような逸脱を含む、本発明の任意の変化、
用途または適応を包含することが意図されることが理解される。
【００７１】
本発明は、２つの対向する面を有する高分子電解質膜を備える膜電極アセンブリを作製す
るための方法を含み、この２つの対向する面の各面上に、触媒層および気体分配層が適用
される。膜電極アセンブリの２つの気体分配層は、疎水化炭素基板によって形成され、こ
の疎水化炭素基板はそれぞれ、少なくとも１つの触媒、溶解したイオノマーおよび溶媒を
含む適切なインクを使用して、触媒層でコーティングされ、次いで、なおも湿った状態の
触媒層とともに、高分子電解質膜の対向する面上に配置される。その後、電解質膜と、触
媒層と、炭素基板との間の強固な結合が、高温、圧力下で、膜電極アセンブリを処理する
ことによって、生成される。
【００７２】
【発明の効果】
本発明によれば、薄い高分子電解質膜の処理のために特に適切である膜電極アセンブリを
作製するための単純で費用効果的なプロセス、およびこのプロセスを使用して作製された
膜電極アセンブリが提供される。
【図面の簡単な説明】
【図１】図１は、高分子電解質膜、触媒層および疎水化気体分配層を有する代表的な膜電
極アセンブリの構造を示す。
【図２】図２は、実施例１および比較実施例１に記載される膜電極アセンブリについての
、性能曲線である。
【図３】図３は、実施例２および比較実施例２に記載される膜電極アセンブリについての
性能曲線である。
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