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FIG 3

(57) Abstract: The invention relates to a multi-layer electrolyte membrane assembly (1) for a fuel cell, comprising a reinforcing
layer (2) having a perforated sub-region (2.1) and an unperforated edge region (2.2) surrounding the perforated region (2.1) at the
edge of the perforated region. The perforated sub-region (2.1) is coated with an ion-conductive material such as to form a
semipermeable membrane layer (3).

(57) Zusammenfassung: Fine mehrschichtige Elektrolytmembrananordnung (1) fiir eine Brennstoffzelle weist

eine

Verstérkerschicht (2) mit einem perforierten Teilbereich (2.1) und einen den perforierten Teilbereich (2.1) randseitig umgebenden,
unperforierten Randbereich (2.2) auf. Der perforierte Teilbereich (2.1) ist mit einem ionenleitfdhigen Material beschichtet, so dass
eine semipermeable Membranschicht (3) gebildet ist.
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Elektrolytmembrananordnung fiir eine Brennstoffzelle und Verfahren zu deren Herstellung

Die Erfindung betrifft eine mehrschichtige Elektrolytmembrananordnung mit einer
Verstarkerschicht. Die Erfindung betrifft ferner ein Verfahren zur Herstellung einer
Elektrolytmembrananordnung fiir eine Brennstoffzelle, insbesondere eine
Polymerelektrolytbrennstoffzelle.

Aus dem Stand der Technik sind Brennstoffzellen bekannt, welche eine feste
Polyelektrolytmembran aus beispielsweise einem sulfoniertem Tetrafluorethylen-Polymer
aufweisen. Die Polyelektrolytmembran trennt eine Anodenseite der Brennstoffzelle von
einer Kathodenseite. Typischer Weise wird an der Anodenseite Wasserstoff unter
Abgabe von Elektronen zu Protonen katalytisch oxidiert. Die Protonen diffundieren durch
die Polymerelektrolytmembran zur Kathode, um dort mit Sauerstoff zu Wasser zu
reagieren. Somit wird bei der Reaktion chemische Energie in elektrische Energie
umgewandelt, welche dazu genutzt wird, einen zwischen Anode und Kathode
geschalteten elektrischen Verbraucher zu betreiben.

Im Stand der Technik sind weiterhin Brennstoffzellen enthalten, bei denen an der
Anodenseite als Brennstoff Methanol, Ameisenséaure, Methan, ein Kohlegas, Kohlenstoff
oder Magnesium verwendet wird. Als die Polymerelektrolytmembran diffundierendes lon
kénnen entsprechend der Bauart der Brennstoffzelle auch Hydroxid-, Oxonium-, oder
radikalische Dioxid-lonen Verwendung finden.

Aus der US 2005/0227132 A1 ist eine mehrschichtige Elektrolytmembrananordnung
bekannt, wélche eine porése Verstarkerschicht mit einem Offnungsverhaltnis zwischen
50% und 90% aufweist. Die Verstarkerschicht ist vollstandig in eine
Polymerelektrolytmembran eingebracht. Insbesondere Uberlappen sich die
Verstérkerschicht und die daran angeordnete Polymerelektrolytmembran vollsténdig. Die
Polyelektrolytmembran ist beidseitig mit einer Katalysatorschicht beschichtet, welche ein
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Kohlenstoffpulver aufweist, das als Tragermaterial fur ein katalytisches Metall wie
beispielsweise Platin dient.

Der Erfindung liegt die Aufgabe zu Grunde, eine gegentiber dem Stand der Technik
verbesserte Elektrolytmembrananordnung und ein verbessertes Verfahren zur
Herstellung der Elektrolytmembrananordnung anzugeben.

Die Aufgabe wird erfindungsgemaR gelést durch eine Elektrolytmembrananordnung mit
den Merkmalen des Patentanspruchs 1 sowie durch ein Verfahren zur Herstellung der
Elektrolytmembrananordnung mit den kennzeichnenden Merkmalen des
Patentanspruchs 6.

Vorteilhafte Ausgestaltungen der Erfindung sind Gegenstand der Unteranspriche.

Eine mehrschichtige Elektrolytmembrananordnung fur eine Brennstoffzelle weist eine
Verstéarkerschicht mit einem perforierten Teilbereich und einen den perforierten
Teilbereich randseitig umgebenden, unperforierten Randbereich auf. Der perforierte
Teilbereich ist mit einem ionenleitfahigen Material beschichtet, so dass eine
semipermeable Membranschicht gebildet ist. Die semipermeable Membranschicht ist
insbesondere nur fur Molekiile, lonen oder Partikel unterhalb einer vorgebbaren Gréfte
durchlassig.

Typischer Weise sind Polymerelektrolytmembrane des Standes der Technik, welche aus
dem ionenleitfahigen Material gebildet sind, sehr dinn (10-30 um) und mechanisch
empfindlich. Daher lassen sich solche Polymerelektrolytmembrane nur aufwéndig kleben
oder schweillen, was zudem mit der Gefahr der Besch&digung der
Polymerelektrolytmembran einher geht. Die Verstarkerschicht ist vorzugsweise aus einem
mechanisch, thermisch und/oder chemisch widerstandsfahigen Material gebildet. Die
Anordnung des ionenleitfahigen Materials auf dem Tragermaterial der Verstarkerschicht
erhoht die mechanische Robustheit und tragt somit dazu bei, Beschadigungen bei der
Fertigung zu vermeiden. Insbesondere kann so Ausschuss wéhrend der Produktion
reduziert werden. Der (iberstehende Randbereich der Verstarkerschicht erméglicht eine
vereinfachte Handhabung der Elektrolytmembrananordnung wéhrend der Fertigung,
wobei Kontakt mit dem empfindlichen Bereich der semipermeablen Membranschicht
vermieden wird. Des Weitern stellt der Giberstehende Randbereich eine vergroRerte
Flgeflache bereit, welche insbesondere schnell und einfach mit anderen Komponenten
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der Brennstoffzelle verklebt und/oder verschweiflt werden kann. Vorzugsweise ist die
Verstarkerschicht zur Reduktion von Herstellungskosten aus einem kostengiinstigen
Material gebildet.

Vorzugsweise ist das ionenleitfahige Material ein lonomer, wie beispielsweise ein
sulfoniertes Tetrafluorethylen-Polymer, so dass die semipermeable Membranschicht der
Elektrolytmembrananordnung zumindest fur Protonen durchléssig ist. Alternativ dazu
kann das ionenleitfahige Material eine Permeabilitit aufweisen, so dass die von dem
ionenleitfahigen Material gebildete semipermeable Membranschicht zumindest fur ein
Hydroxid-, ein Oxonium-, oder ein radikalisches Dioxid-lon durchlassig ist.

Bevorzugter Weise ist die Verstarkerschicht aus einem kostenguinstigen
Kunststoffmaterial, wie insbesondere einem Polymer gebildet, welches im Vergleich zu
dem ionenleitfdhigen Material eine erhéhte mechanische, thermische und/oder chemische
Robustheit aufweist. Dadurch werden Materialkosten und Produktionskosten vorteilhaft
reduziert.

Einem bevorzugten Ausfiihrungsbeispiel der Erfindung zufolge ist zumindest ein
verstirkendes Rahmenelement mit dem Randbereich der Verstarkerschicht derart
stoffschlissig verbunden, dass das Rahmenelement die semipermeable Membranschicht
randseitig umlauft. Die stoffschlissige Verbindung zwischen Rahmenbereich und dem
Randbereich erfolgt insbesondere mittels einer Verklebung oder einer Verschweilung.
Dabei stelit der die semipermeable Membranschicht Uberstehende Randbereich eine
flachige Verbindungsflache sicher, so dass insbesondere die Verbindung zwischen
Rahmenelement und Randbereich fluiddicht ausgebildet werden kann.

Vorzugsweise ist die semipermeable Membranschicht mit einer Katalysatorschicht
beschichtet. Insbesondere kann die semipermeable Membranschicht mit der
Katalysatorschicht bedruckt werden. Die Katalysatorschicht kann beispielsweise aus
einem Kohlenstofftradger und einem katalytisch aktiven Material wie beispielsweise Platin
bestehen. Die Katalysatorschicht dient zumindest als Teil einer Elektrode der
Brennstofffzelle. Die semipermeable Membranschicht ist insbesondere mit einer
Katalysatorschicht zur Ausbildung einer Anode oder einer Kathode beschichtet. Ferner
kénnen auf den Katalysatorschichten eine oder mehrere Gasdiffusionslagen angeordnet
sein, welche entsprechend fur Gase wie Wasserstoff oder Sauerstoff durchlassig sind.
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Bei einem Verfahren zur Herstellung der Elektrolytmembrananordnung wird
erfindungsgeman in einem ersten Verfahrensschritt zumindest ein Teilbereich einer
Verstérkerschicht derart perforiert, dass ein den Teilbereich randseitig umgebender,
unperforierter Randbereich gebildet ist. In einem zweiten Verfahrensschritt wird der
perforierte Teilbereich mit einem ionenleitfahigen Material zur Ausbildung einer
semipermeablen Membranschicht der Elektrolytmembrananordnung beschichtet. Die so
gebildete Elektrolytmembrananordnung weist eine erhdhte mechanische, thermische
und/oder chemische Robustheit auf. Das Herstellungsverfahren erméglicht eine
wirtschaftliche Produktion der Elektrolytmembrananordnung, da eine direkte Verklebung
oder Verschweiflung des mechanisch empfindlichen ionenleitfahigen Materials der
semipermeablen Membranschicht vermieden ist. Dies reduziert die Gefahr von
Beschadigungen und somit Ausschuss wahrend der Herstellung. Ferner kann ein
kostenguinstiges Kunststoffmaterial fur die Verstarkerschicht verwendet werden, so dass
Materialkosten eingespart werden. Als ionenleitfahiges Material kann insbesondere ein
lonomer verwendet werden.

Bevorzugter Weise wird in einem anschlieBenden dritten Verfahrensschritt zumindest die
semipermeable Membranschicht mit einer Katalysatorschicht bedruckt oder beschichtet.
Die Katalysatorschicht umfasst zumindest ein katalytisch aktives Material wie Platin oder
eine Platinlegierung und bildet eine Elektrode der Brennstoffzelle. Vorzugsweise wird die
semipermeable Membranschicht auf beiden gegeniberliegenden Seiten zur Bildung der
Anode und der Kathode der Brennstoffzelle mit der Katalysatorschicht beschichtet. Als
katalytisch aktive Platinlegierung sind beispielsweise Platin-Ruthenium-, Platin-Nickel-

oder Platin-Cobaltlegierungen geeignet.

In einem bevorzugten Ausbildungsbeispiel wird in einem vierten Verfahrensschritt
zumindest ein verstirkendes Rahmenelement mit dem Randbereich der
Verstarkerschicht stoffschliissig verbunden. Das Rahmenelement umlauft den
semipermeablen Bereich der Verstarkerschicht randseitig vollstédndig, so dass sich die
semipermeable Membranschicht und/oder die darauf angeordnete Katalysatorschicht mit
einer inneren Ausschnittsflache des Rahmenelements vollstandig tberdeckt.

Vorzugsweise wird der Randbereich der Verstarkerschicht beidseitig mit zwei
gegenuberliegenden Rahmenelementen verklebt oder verschweift, um die mechanische
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Robustheit der Elektrolytmembrananordnung vorteilhaft zu erhéhen.

Einem bevorzugten Ausfihrungsbeispiel zufolge wird die Verstarkerschicht aus
Rollenmaterial einer Kunststofffolie gefertigt. Zur Herstellung der
Elektrolytmembrananordnung erfolgt entweder vor dem ersten Verfahrensschritt oder
nach dem dritten Verfahrensschritt ein Vereinzelungsschritt, in welchem die Rollenware
zugeschnitten wird. Verfahrenstechnisch besonders vorteilhaft ist es, wenn die
Perforation des Teilbereichs, die Applikation des ionenleitfahigen Materials und die
anschlieRende Beschichtung mit der Katalysatorschicht bereits auf der Rollenware der
Kunststofffolie erfolgen. Die perforierte und beschichtete Kunststofffolie wird
anschlieRend zugeschnitten und insbesondere mit dem Rahmenelement zur Bildung der
Elektrolytmembrananordnung verschweift oder verklebt. Die Verarbeitung von
Rollenware ermdglicht einen kontinuierlichen Herstellungsprozess, welcher besonders
vorteilhaft in eine entsprechend automatisierte Fertigungsstrale integriert werden kann.

Ausflihrungsbeispiele der Erfindung werden im Folgenden anhand von Zeichnungen
nédher erldutert.

Fig. 1A bis 1D illustrieren schematisch Verfahrensschritte zur Herstellung einer
Elektrolytmembrananordnung.

Fig. 2 zeigt Rollenware einer Kunststofffolie, welche Teilbereiche aufweist,
die zur Herstellung der Elektrolytmembrananordnung perforiert und
anschlieend mit einer Katalysatorschicht beschichtet werden.

Fig. 3 zeigt die Elektrolytmembrananordnung in einer Schnittdarstellung.

Fig. 4 zeigt eine Schnittdarstellung der Elektrolytmembrananordnung mit
einfassenden Rahmenelementen.

Einander entsprechende Teile sind in allen Figuren mit den gleichen Bezugszeichen
versehen.

Figuren 1A bis 1D illustrieren schematisch einzelne Verfahrensschritte zur Herstellung
einer Elektrolytmembrananordnung 1.
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Figur 1A zeigt eine Verstarkerschicht 2 firr eine mehrschichtige
Elektrolytmembrananordnung 1. Ein innerer Teilbereich 2.1 der Verstérkerschicht 2 wird
in einem ersten Verfahrensschritt mittels geeigneter Stanz- oder Perforationswerkzeuge
perforiert. Die Verstarkerschicht 2 weist einen umlaufenden Randbereich 2.2 auf, der
unperforiert ist und den perforierten Teilbereich 2.1 randseitig umlauft.

Die Verstarkerschicht 2 wird beispielsweise aus Einzelbdgen einer Kunststofffolie K oder
aus Rollenware der Kunststofffolie K, wie in Figur 2 dargestellt, hergestellt. Bei der
Herstellung aus Rollenware werden vorzugsweise zunachst einzelne Abschnitte A1 bis An
der Kunststofffolie K derart perforiert, dass jeder innere Teilbereich 2.1 des Abschnitts A1
bis An entsprechend vom unperforierten Randbereich 2.2 umgeben ist.

Die Kunststofffolie K besteht aus einem kostenginstigen Material, welches eine
ausreichende mechanische, thermische und chemische Robustheit aufweist. Geeignete
Kunststofffolien kdnnen beispielsweise aus einem Polymer, Polyethylen oder einem
Polypropylen bestehen.

In einem zweiten Verfahrensschritt wird, wie in Figur 1B gezeigt, der Teilbereich 2.1 mit
einem ionenleitfahigen Material, wie beispielsweise einem sulfonierten Tetrafluorethylen-
Polymer, beschichtet. Dabei wird eine semipermeable Membranschicht 3, welche fur
Partikel oder lonen unterhalb einer vorgebbaren Grof3e durchlassig ist, gebildet.

Anschlie3end wird, wie in Figur 1C dargestelit, die semipermeable Membranschicht 3 mit
einer Katalysatorschicht 4 beschichtet oder bedruckt. Dazu kommen beispielsweise
edelmetallhaltige Tinten zum Einsatz.

Bei der Herstellung aus Rollenware werden entsprechend die Teilbereiche 2.1 der
einzelnen Abschnitte A1 bis An zunachst im zweiten Verfahrensschritt mit dem
ionenleitfahigen Material beschichtet. AnschlieBend werden im dritten Verfahrensschritt
die so gebildeten Membranschichten 3 mit der Katalysatorschicht 4 versehen. In einem
darauf folgenden Vereinzelungsschritt wird die Rollenware der Kunststofffolie K
zugeschnitten und dem weiteren Herstellungsverfahren zugefihrt.

In einem in Figur 1D dargesteliten vierten Verfahrensschritt wird der Giberstehende
Randbereich 2.2 der Verstarkerschicht 2 mit gegenuberliegend angeordneten
Rahmenelementen 5 stoffschliissig verbunden. Das Rahmenelement 5 weist eine innere
Ausschnittsflache 5.1, welche sich mit der Katalysatorschicht 4 iberdeckt auf.
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Beispielsweise wird die Verstarkerschicht 2 mit dem Rahmenelement 5 verklebt oder
verschweilt. Dabei stellt der Randbereich 2.2 den flachigen Kontakt mit dem jeweiligen
Rahmenelement 5 sicher.

Figur 3 zeigt die Elektrolytmembrananordnung 1 in einer Schnittdarstellung. Die
Verstarkerschicht 2 weist einen inneren perforierten Teilbereich 2.1 auf. Der

Teilbereich 2.1 der Verstarkerschicht 2 ist beidseitig mit der semipermeablen
Membranschicht 3 beschichtet, so dass ein lonenaustausch zwischen den
gegenulberliegend angordneten Katalysatorschichten 4 erméglicht ist. Je nach Wahl des
ionenleitfahigen Materials ist die semipermeable Membranschicht 3 nur fir lonen
vorgebbarer GréRe durchldssig. GemaR verschiedener Ausfuhrungsformen der Erfindung
ist die semipermeable Membranschicht 3 entsprechend der Zellchemie der
Brennstoffzelle fiir Protonen, Hydroxid-, Oxonium-, oder radikalische Dioxid-lonen
durchléssig.

Der Randbereich 2.2 der Verstarkerschicht 2 ist unbeschichtet und ragt randseitig Gber
den beschichteten Bereich der Membranschicht 3 und der Katalysatorschicht 4 hinaus.
Dies erméglicht eine vereinfachte Handhabung und Verarbeitung der
Elektrolytmembrananordnung 1 wahrend der Herstellung, so dass Beschadigungen der
empfindlichen Membranschicht 3 vermieden werden kénnen.

Figur 4 zeigt die Elektrolytmembrananordnung 1 mit den Rahmenelementen 5, welche mit
den Uberstehenden Randbereichen 2.2 der Verstarkerschicht 2 stoffschitissig verbunden
sind. Die beiden gegeniberliegend angeordneten Rahmenelemente 5 stellen die
mechanische Stabilitat der Elektrolytmembrananordnung 1 sicher. Die innere
Ausschnittsflache 5.1 des Rahmenselements 5 (iberdeckt sich mit dem Bereich der
Membranschicht 3 und der Katalysatorschicht 4, so dass dieser von der
Verstérkerschicht 2 erhabene Bereich der Membran- und Katalysatorschicht 3, 4
formschlussig an dem Rahmenelement 5 anliegt.

In Figur 3 und 4 ist jeweils eine Katalysatorschicht 4 an gegenuberliegende Seiten der
Verstarkerschicht 2 angeordnet. Die beiden gegenuberliegenden Katalysatorschichten 4
dienen als Elektroden der Brennstoffzelle. An den Katalysatorschichten 4 kénnen in nicht
dargestellter Weise Gasdiffusionslagen angeordnet sein, so dass die der Zelichemie der
Brennstoffzelle entsprechenden Gase der Anode bzw. der Kathode zufiihrbar sind.
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Bezugszeichenliste

Elektrolytmembrananordnung
Verstéarkerschicht

Teilbereich

Randbereich
Membranschicht
Katalysatorschicht
Rahmenelement

innere Ausschnittsfliche

Abschnitt
Kunststofffolie
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Patentanspriche

1. Mehrschichtige Elektrolytmembrananordnung (1) fiir eine Brennstoffzelle, welche
eine Verstarkerschicht (2) mit einem perforierten Teilbereich (2.1) und einen den
perforierten Teilbereich (2.1) randseitig umgebenden Randbereich (2.2) aufweist,
wobei der perforierte Teilbereich (2.1) mit einem ionenleitfahigen Material
beschichtet ist, so dass eine semipermeable Membranschicht (3) gebildet ist.

2. Mehrschichtige Elektrolytmembrananordnung (1) nach Anspruch 1,
dadurch gekennzeichnet, dass das ionenleitfahige Material ein lonomer ist.

3.  Mehrschichtige Elektrolytmembrananordnung (1) nach Anspruch 1 oder 2,
dadurch gekennzeichnet, dass die Verstarkerschicht (2) aus einem
Kunststoffmaterial gebildet ist.

4. Mehrschichtige Elektrolytmembrananordnung (1) nach einem der vorherigen
Anspriche,
dadurch gekennzeichnet, dass zumindest ein verstarkendes Rahmenelement (5)
mit dem Randbereich (2.2) der Verstarkerschicht (2) derart stoffschlissig
verbunden ist, dass das Rahmenelement (5) die semipermeable
Membranschicht (3) umlauft.

5.  Mehrschichtige Elektrolytmembrananordnung (1) nach einem der vorherigen
Anspriche,
dadurch gekennzeichnet, dass die semipermeable Membranschicht (3) mit einer

Katalysatorschicht (4) beschichtet ist.
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Verfahren zur Herstellung einer Elektrolytmembrananordnung (1) gemaR einem der
vorherigen Anspriiche,

dadurch gekennzeichnet, dass in einem ersten Verfahrensschritt zumindest ein
Teilbereich (2.1) einer Verstarkerschicht (2) derart perforiert wird, dass ein den
Teilbereich (2.1) randseitig umgebender, unperforierter Randbereich (2.2) gebildet
ist und in einem zweiten Verfahrensschritt der perforierte Teilbereich (2.1) mit einem
ionenleitfahigen Material zur Ausbildung einer semipermeablen Membranschicht (3)
beschichtet wird.

Verfahren nach Anspruch 6,

dadurch gekennzeichnet, dass in einem dritten Verfahrensschritt die
semipermeable Membranschicht (3) mit einer Katalysatorschicht (4) bedruckt oder
beschichtet wird.

Verfahren nach Anspruch 6 oder 7,

dadurch gekennzeichnet, dass in einem vierten Verfahrensschritt zumindest ein
verstarkendes Rahmenelement (5) mit dem Randbereich (2.2) der
Verstarkerschicht (2) stoffschliissig verbunden wird, so dass das
Rahmenelement (5) die semipermeable Membranschicht (3) randseitig umlauft.

Verfahren nach Anspruch 8,
dadurch gekennzeichnet, dass der Randbereich (2.2) der Verstéarkerschicht (2)
beidseitig mit zwei gegenuiberliegenden Rahmenelementen (5) verklebt oder

verschweifdt wird.

Verfahren nach einem der Anspriiche 6 bis 9,

dadurch gekennzeichnet, dass die Verstarkerschicht (2) aus Rollenmaterial einer
Kunststofffolie (K) gefertigt wird, wobei vor dem ersten Verfahrensschritt oder nach
dem dritten Verfahrensschritt ein Vereinzelungsschritt erfolgt, in welchem die
Rollenware zugeschnitten wird.
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