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(57) Zusammenfassung: Dichtungsaufbau fiir eine Brenn-
stoffzelle und/oder einen Elektrolyseur, insbesondere eine
Festoxidbrennstoffzelle und/oder einen Festoxidelektroly-
seur, wobei der Dichtungsaufbau (14a, 14b) zwischen be-
nachbarten Separatorplatten (7, 8) eines Zellenstapels (1)
angeordnet ist, wobei der Dichtungsaufbau (14, 14a, 14b)
zumindest zweischichtig ausgebildet ist und zumindest
eine Isolierschicht (14a) und zumindest eine Dichtungs-
schicht (14b) aufweist und wobei die Isolierschicht (14a)
auf der Separatorplatte (7, 8) angeordnet ist.




DE 103 02 122 A1 2004.07.29

Beschreibung

[0001] Die Erfindung betrifft einen Dichtungsaufbau
fur eine Brennstoffzelle bzw. einen Elektrolyseur
nach dem Oberbegriff des Anspruchs 1, ein Verfah-
ren zur Herstellung des Dichtungsaufbaus nach dem
Oberbegriff des Anspruchs 26 und eine Brennstoff-
zelle bzw. einen Elektrolyseur nach dem Oberbegriff
des Anspruchs 37.

Stand der Technik

[0002] Aus dem Stand der Technik ist ein Brenn-
stoffzellenstapel 1 gemall Fig. 2 bekannt. Dieser
Brennstoffzellenstapel 1 weist zwei oder mehrere
Einzelbrennstoffzellen 2 auf, welche turmartig Uberei-
nander gestapelt sind. Die Brennstoffzellen 2 besit-
zen eine Elektrolytschicht 3, eine auf der einen Flach-
seite der Elektrolytschicht 3 angeordnete Kathoden-
schicht 4 und eine auf der anderen Flachseite der
Elektrolytschicht 3 angeordnete Anodenschicht 5.
Zur Kontaktierung einer Nachbarbrennstoffzelle 2
sitzt auf der Kathodenschicht 4 eine Kontaktierungs-
schicht 6 auf. Weiterhin weist jede Einzelbrennstoff-
zelle 2 eine erste Separatorplatte 7 und eine zweite
Separatorplatte 8 auf. Die Separatorplatten 7, 8 um-
grenzen einen Brenngasraum 9, wobei die Anoden-
schicht 5 in den Brenngasraum 9 hineinragt. Der
Brenngasraum 9 steht derart mit der Anodenschicht
5in Verbindung, dass Brenngas, welches den Brenn-
gasraum 9 durchstrémt (Pfeilrichtung 10) mit der frei-
en Oberflache der Anodenschicht 5 in Kontakt gelan-
gen kann.

[0003] Zwischen einer zweiten Separatorplatte 8 ei-
ner Brennstoffzelle 2 und einer ersten Separatorplat-
te 7 einer benachbarten Brennstoffzelle 2 ist ein Oxi-
dationsgasraum 11 ausgebildet, welcher von Oxidati-
onsgas (Pfeilrichtung 12) durchstrombar ist, sodass
die freie Oberflache der Kathodenschicht 4, welche in
den Oxidationsgasraum 11, hineinragt, mit Oxidati-
onsgas anstrombar ist. Die Kontaktierungsschicht 6,
welche — wie oben beschrieben — mit ihrer einen
Flachseite mit der Kathodenschicht 4 in Kontakt
steht, berthrt mit ihrer zweiten Flachseite eine zum
Oxidationsgasraum 11 hingewandte Flachseite der
zweiten Separatorplatte 8 der benachbarten Einzel-
brennstoffzelle 2. Alle Brenngasrdume 9 eines
Brennstoffzellenstapels 1 stehen Uber korrespondie-
rende Offnungen 13 in den ersten und zweiten Sepa-
ratorplatten 7, 8 miteinander in Verbindung. Die
Brenngasraume 9 sind im Bereich zwischen einer
zweiten Separatorplatte 8 und einer ersten Separa-
torplatte 7 einer benachbarten Einzelbrennstoffzelle
2 mittels einer Dichtschicht 14 gasdicht von den Oxi-
dationsgasraumen 11 getrennt, sodass ein Brenn-
stoffzufuhrkanal 15 und ein Abflhrkanal 16 fir die
Reaktionsprodukte ausgebildet ist. Somit kann
Brenngas entlang der Pfeilrichtung 18 den Brenngas-
raumen 9 zugefihrt werden und durchstrémt diesen
entlang der Pfeilrichtung 10, wobei das Brenngas in
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einer Brennstoffzelle 2 entlang der Anodenschicht 5
oxidiert wird und als Reaktionsprodukt den Brenn-
stoffzellenstapel 1 entlang der Pfeilrichtung 19 wieder
verlassen kann. Uber entsprechend ausgebildete Zu-
fuhr- und Abflhrkanale wird analog zum Brenngas
das Oxidationsgas durch die Oxidationsgasraume 11
geleitet.

[0004] Die Separatorplatten 7, 8 eines vorbeschrie-
benen Brennstoffzellenstapels 1 haben somit einer-
seits die Funktion, die in Reihe geschalteten Einzel-
brennstoffzellen 2 elektrisch leitend zu verbinden und
zum anderen die Separierung von Brenn- und Oxida-
tionsgas sicherzUstellen. Zu diesem Zweck sind die
Separatorplatten 7, 8 (auch Bipolarplatten oder Inter-
konnektorplatten genannt) aus einem gasdichten,
insbesondere Brenn- und Oxidationsgas-dichten,
und elektronisch leitfahigen Material ausgebildet, wo-
bei sich insbesondere chromhaltige Legierungen, fer-
ritische Stahle und Perowskite bewahrt haben. Um
eine zuverlassige Separierung der Oxidations- und
der Brenngase zu gewahrleisten, ist es erforderlich,
jeweils zwischen der zweiten Separatorplatte 8 einer
ersten Brennstoffzelle 2 und der ersten Separator-
platte 7 einer benachbarten Brennstoffzelle 2 fir eine
zuverlassige Abdichtung des Zufihrkanals 15 und
der Produktgasabfiihrkandle vom Oxidationsgas-
raum 11 zu sorgen.

[0005] Aus dem Stand der Technik ist es bekannt,
die Dichtschicht 14 beispielsweise aus Glaskeramik-
loten auszubilden. Diese Glaskeramiklote werden
Ublicherweise als Pasten oder angeldste Folien vor
dem Figen eines Brennstoffzellenstapels 1 auf die
relevanten Dichtflachen der Separatorplatten 7, 8
aufgetragen.

[0006] Diese ublicherweise bei Festelektrolytbrenn-
stoffzellen zum Einsatz kommenden Dichtungsmate-
rialien (Glaskeramiklote) haben zwei sich gegenlau-
fig beeinflussende Eigenschaften. Der thermische
Ausdehnungskoeffizient des Dichtungsmaterials ist
im Verhaltnis zu den Ausdehnungskoeffizienten der
meisten fur die Bipolarplatten 7, 8 verwendeten Ma-
terialien deutlich kleiner. Dies kann beim schnellen
Aufheizen des Brennstoffzellenstapels 1 zu ther-
misch induzierten Spannungsrissen in der Dicht-
schicht 14 und damit zum Versagen ihrer Dichtwir-
kung fuihren. Dies ist insbesondere bei Festelektrolyt-
brennstoffzellen (so genannte SOFC-Stapel), welche
im Hochtemperaturbereich arbeiten, besonders kri-
tisch. Insbesondere fir Festelektrolytbrennstoffzel-
len, welche durch haufiges In-Betrieb-Nehmen und
Abschalten belastet sind, stellt dies ein bislang nur
unbefriedigend geldstes Problem dar.

[0007] Aus dem Stand der Technik ist es bekannt,
den Ausdehnungskoeffizienten der Dichtungsmateri-
alien durch Zusatz von Metall- oder Metalloxidbe-
standteilen in die Dichtungsmasse zu erhéhen. Diese
Zusatze fuhren aber zwangslaufig zu einer Herabset-
zung des elektrischen Widerstands des Dichtungs-
materials bei den typischerweise hohen Betriebstem-
peraturen einer Festelektrolytbrennstoffzelle. Hier-
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durch entstehen Uber die Dichtungsschicht 14 zwi-
schen einer zweiten Separatorplatte 8 und einer ers-
ten Separatorplatte 7 zweier benachbarter Einzel-
brennstoffzellen 2 unerwiinschte Kriechstrome, wel-
che den elektrischen Wirkungsgrad eines Brennstoff-
zellenstapels 1 unerwiinscht verschlechtern.

[0008] Ein weiterer Nachteil der aus dem Stand der
Technik gemal Fig. 2 bekannten Dichtung ist, dass
die bekannten Materialien fur die Dichtungsschicht
14 ein im Vergleich zur Kontaktierungsschicht 6 an-
deres Kompressionsverhalten und/oder eine andere
Schrumpfungscharakteristik aufweisen, wodurch es
bei der Montage eines Brennstoffzellenstapels 1 zu
unerwinschten Ungenauigkeiten kommt, welche
eine zuverlassige Kontaktierung der Kontaktierungs-
schicht 6 mit einer benachbarten Separatorplatte 7 in
Frage stellen kann. Weiterhin ist von Nachteil, dass
das Bereitstellen einer geeigneten Dichtungsschicht
14 vor dem Figen des Brennstoffzellenstapels 1 auf-
wendig und teuer ist, weil beispielsweise ein Dicht-
mittelstrang herzustellen ist oder im Fall einer folien-
artigen Ausbildung der Dichtungsschicht 14 diese se-
parat herzustellen und vor dem Flgeprozess zu po-
sitionieren bzw. einzulegen ist.

[0009] Aus der DE 19515457 C1 ist ein Dichtungs-
aufbau fir eine Brennstoffzelle bekannt, bei dem die
Elektrolytschicht aus einer mit Elektrolyt getrankten
Elektrolytmatrix besteht und die Elektrolytmatrix im
Dichtungsbereich Uber die Elektroden hinaus verlan-
gert ausgebildet ist, wobei im Dichtungsbereich die
Trankung der Elektrolytmatrix mit einem dem Elektro-
lyten chemisch verwandten Material erfolgt, welches
bei der Arbeitstemperatur der Brennstoffzelle fest ist.
Die vorgeschlagene Lésung bezieht sich jedoch auf
eine so genannte Schmelzkarbonat-Brennstoffzelle,
welche einen in einer Elektrolytmatrix flissig vorhan-
denen Schmelzelektrolyten aufweist. Bei dieser Art
von Brennstoffzellen spricht man ublicherweise von
einem Nassdichtungsbereich, da der im Betriebszu-
stand schmelzflissige Elektrolyt im Randbereich ei-
nen Nassbereich bildet, den es abzudichten gilt. Die-
se Ldsung kann jedoch nicht auf eine Festelektrolyt-
brennstoffzelle tGbertragen werden, da bei einer sol-
chen Festelektrolytbrennstoffzelle (SOFC: Solid Oxid
Fuel Cell) keine so genannten Nasselektroden oder
Nasselektrolyten existieren und somit das der DE
19515457 C1 zugrunde liegende Problem Bauart-be-
dingt gar nicht auftritt.

[0010] Aus der DE 19960516 A1 ist eine Dichtung
fur eine Brennstoffzelle bekannt, bei der eine Elektro-
lytmembran in den Randdichtungsbereich zwischen
zwei Separatorplatten hinein verlangert ist und auf
der Elektrolytmembran eine zweischichtige Gummi-
dichtung angeordnet ist. Fir den Dichtungsaufbau
wird vorgeschlagen, die eine Schicht aus weichem
Gummischaum und die zweite Schicht aus einem
harteren Gummi, z. B. Silikongummi oder Butylgum-
mi auszubilden. Diese Druckschrift befasst sich mit
einer so genannten Niedertemperatur-Brennstoffzel-
le mit einem Polymermembranelektrolyten. Diese so
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genannten Niedertemperatur-Brennstoffzellen haben
Betriebstemperaturen, welche im Bereich zwischen
60°C und 80°C liegen. Solche Brennstoffzellen sind
mit einer Festelektrolytbrennstoffzelle hinsichtlich ih-
rer Betriebstemperaturen nicht vergleichbar, da bli-
cherweise Festelektrolytbrennstoffzellen in Tempera-
turbereichen zwischen 700 und 1100 °C betrieben
werden. Die vorgeschlagene Dichtung aus der DE
19960516 A1 kann somit aufgrund der hohen Be-
triebstemperaturen einer Festelektrolytbrennstoffzel-
le nicht auf diese Ubertragen werden.

[0011] Aus der JP 10092450 A ist als Stand der
Technik ein Brennstoffzellenaufbau bekannt, welcher
dem gemaR der Fig. 2 ahnlich ist.

Aufgabenstellung

[0012] Aufgabe der Erfindung ist es, einen Dich-
tungsaufbau fir eine Brennstoffzelle bzw. einen Elek-
trolyseur, insbesondere eine Festelektrolytbrenn-
stoffzelle anzugeben, welcher unempfindlich ist ge-
genuber thermischen Spannungen und gleichzeitig
eine elektrische, insbesondere eine elektronische
Isolierung, d. h. eine Undurchlassigkeit fir Elektro-
nen, sicherstellt. Weiterhin soll der erfindungsgema-
Re Dichtungsaufbau einfach und kostenglnstig, ins-
besondere gegeniiber dem Stand der Technik ohne
zusatzliche Arbeitsschritte herstellbar sein. Auf3er-
dem soll die Kompressibilitat und/oder das Schrump-
fungsverhalten des Dichtungsaufbaus der der Kon-
taktierungsschicht angepasst sein und somit fir eine
erleichterte und insbesondere prozesssicherere
Montage ermdglichen.

[0013] Diese Aufgabe wird mit einem Dichtungsauf-
bau fir eine Brennstoffzelle mit den Merkmalen des
Anspruchs 1 und einem Verfahren zur Herstellung
des Dichtungsaufbaus mit den Merkmalen des An-
spruchs 26 sowie mit einer Brennstoffzelle mit den
Merkmalen des Anspruchs 37 geldst. Vorteilhafte
Ausfuhrungsformen der Erfindung sind in den jeweils
von den unabhangigen Anspriichen abhangigen An-
sprichen angegeben.

[0014] Um dem mangelnden elektrischen Isolati-
onsvermdgen bestimmter Dichtungsmaterialien zu
begegnen, wird im Sinne dieser Erfindung zwischen
einer Separatorplatte und einer Dichtungsschicht
eine dinne Keramik mittels eines thermischen Be-
schichtungsverfahrens aufgetragen. Bei dem Be-
schichtungsverfahren handelt es sich erfindungsge-
maf bevorzugt um das gleiche Verfahren, mit dem
auch die keramischen SOFC-Schichten, d. h. die An-
oden-, Elektrolyt- und Kathodenschicht aufgetragen
werden (z. B. Vakuumplasmaspritzen, atmosphari-
sches Plasmaspritzen, etc.). Aus fertigungstechni-
scher Sicht wird die Isolationskeramik Idealerweise in
einem Arbeitsschritt gemeinsam mit dem Elektrolyten
der SOFC und aus demselben Material aufgebracht.
Es ist aber auch denkbar, dass in einem zusatzlichen
— aber verfahrenstechnisch ahnlichen — Beschich-
tungsschritt andere Materialien zur elektrischen Iso-
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lation eingesetzt werden, die z. B. preisgunstiger
und/oder besser isolierend wirken als das Elektrolyt-
material.

[0015] Die keramische Isolationsschicht sollte dem-
entsprechend einen sehr hohen elektronischen Wi-
derstand aufweisen und im thermischen Ausdeh-
nungsverhalten an das Separatorplattenmaterial an-
gepasst sein. Werden die SOFCs z.B. im Vaku-
um-Plasmaspritzverfahren gefertigt, so kann der Ap-
plikationsprozess von Dichtflachenisolation und Elek-
trolyt zeitgleich oder nacheinander erfolgen. Beim
Vakuumplasmaspritzen Uberstreicht ein Plasmabren-
ner ahnlich einer Lakierpistole die Oberflache der
Brennstoffzellen und deponiert bei jedem Uberstrei-
chen eine dunne Lage Elektrolytmaterial. Dieser Vor-
gang wird mehrere Male wiederholt, bis die ge-
wiinschte Schichtdicke des Elektrolyten erreicht ist.
Wird nun der Verfahrweg des Plasmabrenners ent-
sprechend erweitert, sodass er auch die Dichtflachen
der Brennstoffzelle Uberstreicht, dann wird die beno-
tigte Dichtungs-Isolationsschicht mit minimalem
Mehraufwand parallel oder sequentiell appliziert. Um
eine optimale Haftung der Isolationslage auf den
Dichtflachen der Bipolarplatten (= Separatorplatten)
zu erreichen, ist es ggfs. notwendig, deren Oberfla-
che aufzurauhen, z. B. mittels eines Sandstrahlver-
fahrens.

[0016] Die Erfindung ist besonders vorteilhaft, weil
die Unterbindung elektrischer Kurz- und Kriechstro-
me zwischen den einzelnen Zellelementen eines
Brennstoffzellen-Stapels eine unabdingbare Notwen-
digkeit ist, um die gewulnschte flachenspezifische
elektrische Leistungsdichte pro Quadratzentimeter
zu erreichen. Die Applikation einer elektrisch isolie-
renden keramischen Schicht auf den Dichtflachen
der Bipolarplatten von Festelektrolyt-Brennstoffzel-
len-Stapel ermdglicht den Einsatz von elektrisch nur
unzureichend isolierenden Dichtungswerkstoffen zur
Separierung und Verteilung der Brenn- und Oxidati-
onsgase, wobei diese elektrisch nur unzureichend
isolierenden Dichtungswerkstoffe leichter und besser
in ihrem thermischen Ausdehnungsverhalten an das
Ausdehnungsverhalten der Separatorplatten anpass-
bar sind.

[0017] Darlber hinaus ermdglicht die Verwendung
elektrisch leitender Dichtungswerkstoffe den Einsatz
von Materialien, die besser an die thermischen Aus-
dehnungskoeffizienten der Separatorplatten ange-
passt sind, sodass die Wahrscheinlichkeit des Versa-
gens der Dichtfunktion aufgrund schneller thermi-
scher Zyklen — wie z. B. fir den Einsatz einer Feste-
lektrolytbrennstoffzelle in einer mobilen Generator-
einheit gefordert werden — vermindert wird.

[0018] Der Einsatz der besagten elektrischen Isola-
tionsschichten ist besonders dann vorteilhaft, wenn
die elektrochemisch aktive Kathoden-Elektrolyt-Ano-
den-Einheit (CEA oder MEA genannt) der Festelekt-
rolytbrennstoffzelle mittels eines thermischen Be-
schichtungsverfahrens hergestellt wird. In diesem
Fall kann zur Applikation der Isolationsmaterialien
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das gleiche Fertigungsverfahren zum Einsatz kom-
men wie fir das Aufbringen der elektrochemisch ak-
tiven Schichten. Eine weitere Vereinfachung des Auf-
tragsprozesses besteht im Aufbringen des elektro-
nisch nicht leitfahigen Elektrolyt-Materials der Feste-
lektrolytbrennstoffzelle als elektrische Isolations-
schicht parallel zur Fertigung des Elektrolyts. In bei-
den Fallen ist als vorangehender Arbeitsschritt ledig-
lich das ggfs. erforderliche Aufrauhen der Oberflache
der Dichtflache (z. B. mittels Sandstrahlen) und die
VergréRerung des Verfahrbereichs des zur Applikati-
on der CEA eingesetzten Beschichtungswerkzeugs
(z. B. des Plasmabrenners) notwendig. Diese Ande-
rungen stellen einen minimalen Mehraufwand dar.
Ein weiterer Vorteil der Verwendung von Dinn-
schichtkeramiken als Isolationswerkstoff ist die mog-
liche Anpassung ihres thermischen Ausdehnungsko-
effizienten durch gezielte Materialauswahl. Der Aus-
dehnungskoeffizient der Isolierschicht sollte Idealer-
weise im gesamten Einsatztemperaturbereich von
Umgebungs- bis Betriebstemperatur zwischen dem
der Bipolarplatten/-bleche (= Separatorplatten) und
dem des Dichtungswerkstoffs liegen, sodass die Haf-
tung der Dichtung auch bei schnellen thermischen
Zyklen verbessert wird.

Ausfiihrungsbeispiel

[0019] Im Folgenden wird die Erfindung anhand der
Zeichnung beispielhaft ndher erlautert. Es zeigt:
[0020] Fig. 1: einen schematischen Querschnitt
durch eine erfindungsgemafe Brennstoffzelle mit ei-
nem erfindungsgemafen Dichtungsaufbau.

[0021] Fig.2: einen schematischen Querschnitt
durch eine erfindungsgemaflle Brennstoffzelle ge-
maRk dem Stand der Technik.

[0022] Ein erfindungsgemaler Dichtungsaufbau
14a, 14b ist fur einen erfindungsgemafen Brenn-
stoffzellenstapel 1 gemaR Fig. 1 bestehend aus Ein-
zelbrennstoffzellen 2, welche als Hochtempera-
tur-Brennstoffzellen, insbesondere als Festelektrolyt-
brennstoffzellen (SOFC) mit einer Elektrolytschicht 3,
einer Kathodenschicht 4 und einer Anodenschicht 5
ausgebildet sind, geeignet. Die elektrisch wirksamen
Schichten 3, 4, 5 sind ggf. auf einer porésen metalli-
schen Substratschicht (nicht gezeigt} angeordnet,
welche vorzugsweise als mechanisch tragende
Schicht ausgebildet ist. Zudem kann durch die poré-
se metallische Substratschicht Brenngas zur Ano-
denschicht 5 gelangen. Die porése metallische Sub-
stratschicht ist beispielsweise aus einem Nickelfilz
oder einem FeCrAlY-Schaum ausgebildet. Die Ano-
denschicht 5 besteht beispielsweise aus einem Ni-
ckel/Yttrium-stabilisieren Zirkoniumdioxid (Ni-YSZ)
Cermet-Material, die Elektrolytschicht 3 ist Sauerstof-
fionen-leitend ausgebildet und besteht beispielswei-
se aus einem Y203-stabilisierten Zirkoniumdioxid
und ist fur die in der Brennstoffzelle 2 eingesetzten
Reaktionsgase gasdicht ausgebildet und lediglich fir
O2—lonen durchlassig. Die Kathodenschicht 4 be-
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steht beispielsweise aus Lantan-Strontiumdotiertem
Manganit (LSM). Die Kathodenschicht 4 und die An-
odenschicht 5 sind als pordse Schichten mit ggf. gra-
dierter Materialzusammensetzung und gradierter Po-
rositat ausgebildet.

[0023] Die elektrisch wirksamen Schichten 3, 4, 5
sind als so genannte Diinnschichtkeramikschichten
ausgebildet. Die Elektrolytschicht 3 weist vorteilhaf-
terweise eine Dicke von etwa 20-50um, insbesonde-
re 20 ym, auf. Die Kathodenschicht 4 und die Ano-
denschicht 5 weisen vorzugsweise Dicken von etwa
20-50 um auf. Die pordse metallische Substratschicht
ist als tragende Schicht etwa 1000 um dick ausgebil-
det. Insbesondere die Ausbildung der Elektrolyt-
schicht 3 als Duinnschichtkeramik, durch welche die
O2—Ilonen wandern missen, stellt niedrigen Materi-
alverbrauch und niedrige elektrische Verluste in der
Brennstoffzelle sicher.

[0024] Die Kontaktierungsschicht 6 besteht aus ei-
nem pordsen und duktilen Material, damit ein niede-
rohmiger Kontakt zur benachbarten Separatorplatte
7 sichergestellt ist. Eine weitere wesentliche Eigen-
schaft der Diinnschichtkeramik-Elektrolytschicht 3 ist
deren Gasdichtheit bei gleichzeitiger Durchlassigkeit
far O*--lonen und hohem Widerstand fiir Elektronen.
[0025] Die Dunnschichtkeramikschichten 3, 4, 5
werden auf die pordse metallische Substratschicht
vorzugsweise mittels Spruhverfahren, wie z. B. dem
Plasmaspritzen, dem atmosphéarischen Vaku-
um-Plasmaspritzen, dem Flammspritzen etc. schicht-
weise aufeinanderfolgend aufgetragen.

[0026] Erfindungsgemal ist der Aufbau der Dich-
tungsschicht 14 zwischen zwei benachbarten Sepa-
ratorplatten 7, 8 zumindest zweischichtig aus einer
ersten Schicht 14a und einer zweiten Schicht 14b
aufgebaut. Die erste Schicht 14a (Isolierschicht) ist
hierbei eine elektronisch isolierende Diinnschichtke-
ramik, welche eine vollstandige elektronische Isolati-
on zwischen benachbarten Separatorplatten 7, 8 si-
cherstellt. Die zweite Schicht 14b ist eine Dichtungs-
schicht und besteht beispielsweise aus einem Glas-
keramiklot oder einem Alkalisilicat-haltigen Hochtem-
peraturkeramikklebstoff, welches(r) durch geeignete
Zusatze hinsichtlich seiner thermischen Ausdeh-
nungseigenschaften an die thermischen Ausdeh-
nungseigenschaften der Separatorplatten 7, 8 ange-
passt ist. Geeignete Materialzusatze fir ein solches
Glaskeramiklot sind Metall- oder Metalloxidbestand-
teile.

[0027] Eine relativ hohe elektrische Leitfahigkeit
des verwendeten Dichtungsmaterials kann erfin-
dungsgemal jedoch ohne weiteres in Kauf genom-
men werden, da die erste Dichtungsschicht 14a die
elektrische Isolierung von benachbarten Separator-
platten 7, 8 in ausreichendem Male sicherstellt.
Auch kann beim erfindungsgemall zumindest zwei-
schichtigen Dichtungsaufbau 14a, 14b die Kompres-
sibilitdt und/oder das Schrumpfungsverhalten der
Dichtungsschicht 14b durch geeignete Dichtmaterial-
auswahl an die Kompressibilitit und/oder das
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Schrumpfungsverhalten der Kontaktierungsschicht 6
angepasst werden, sodass beim Fiigen der Einzel-
brennstoffzellen 2 zu einem Brennstoffzellen-Stapel
1 die Kontaktierung der Kontaktierungsschicht 6 mit
einer benachbarten Separatorplatte 7 auch nach
dem erstmaligen Aufheizen der Brennstoffzellen auf
Betriebstemperatur (700-1100°C) sicher gewahrleis-
tet ist.

[0028] Gemal einer besonders bevorzugten Aus-
fuhrungsform der erfindungsgeméafien Brennstoffzel-
le 2 bzw. des erfindungsgemalen Dichtungsaufbaus
14, 14a, 14b besteht die erste isolierende Schicht
14a der Dichtungsaufbaus 14 aus dem gleichen Ma-
terial wie die Elektrolytschicht 3, da dieses Material
zwar O?-ionendurchldssig, also leitend" ist flr
OZ-lonen, jedoch ein guter Isolator flr Elektronen ist.
Bei dieser Ausfiihrungsform ist besonders vorteilhaft,
dass die erste Schicht 14a (elektronische Isolier-
schicht) in einem Arbeitsgang mit dem Herstellen der
Elektrolytschicht 3 lediglich durch einen erweiterten
Verfahrbereich einer Plasmabeschichtungsdiise her-
gestellt werden kann. Der Verfahrbereich der Diise ist
dabei derart gewahlt, dass die Plasmabeschich-
tungsduse zusatzlich zu dem Bereich der Elektrolyt-
schicht 3 auch noch den Bereich samtlicher erforder-
licher Dichtstellen tiberfahrt und dort Elektrolytmate-
rial anbringt.

[0029] Vorzugsweise werden vor dem Aufbringen
der ersten Schicht 14a in den Dichtungsbereichen die
betroffenen Oberflachenabschnitte der Separator-
platten 7, 8 beispielsweise mit Sandstrahlverfahren
aufgerauht, damit eine mechanisch feste Anbindung
des erfindungsgemafen Dichtungsaufbaus 14, 14a,
14b an den Separatorplatten 7, 8 sichergestellt ist.
Nach dem Auftragen der isolierenden Schicht 14a
wird in bekannter Art und Weise die zweite Schicht
14b, z.B. aus einem hinsichtlich der Materialeigen-
schaften angepassten pastésen Glaskeramiklot, z.B.
einem Glaskeramiklot oder als Folie aufgetragen.
Ublicherweise werden diese Dichtungswerkstoffe als
Pasten oder angel6ste Folien vor dem Fligen des
Brennstoffzellenstapels 1 auf die vorgesehenen
Dichtflachen aufgetragen.

[0030] Gemal einer besonders bevorzugten Aus-
fuhrungsform ist die Elektrolytschicht 3 derart durch-
gangig bis in die Dichtungsbereiche verlangert aus-
gebildet, dass zumindest Teilbereiche der Elektrolyt-
schicht 3 Teile der isolierenden ersten Schicht 14a
des Dichtungsaufbaus 14, 14a, 14b bilden (Fig. I) .
[0031] Mit dem erfindungsgemafen Dichtungsauf-
bau 14, 14a 14b fur einen Brennstoffzellenstapel 1
werden somit alle bekannten Anforderungen an ei-
nen solchen Dichtungsaufbau (geringe Wasser-
stoff-Leckage-Raten, geringe elektrische Leitfahig-
keit, gute Anbindung an die Bipolarplatten, Uberein-
stimmung der thermischen Ausdehnungskoeffizien-
ten von Dichtung und Separatorplatten, chemische
Bestandigkeit gegenliber den zu dichtenden Medien,
Betriebstemperaturbestandigkeit und an die Brenn-
stoffzelle angepasstes Verformungsverhalten wah-
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rend des Fulgeprozesses) in besonderem Male zu-
friedenstellend erfullt.

Patentanspriiche

1. Dichtungsaufbau fir eine Brennstoffzelle
und/oder einen Elektrolyseur, insbesondere eine
Festelektrolytbrennstoffzelle und/oder einen Feste-
lektrolytelektrolyseur, wobei der Dichtungsaufbau
(14a, 14b) zwischen benachbarten Separatorplatten
(7, 8) eines Zellenstapels (1) angeordnet ist, wobei
der Dichtungsaufbau (14, 14a, 14b) zumindest zwei-
schichtig ausgebildet ist aus zumindest einer Isolier-
schicht (14a) und zumindest einer Dichtungsschicht
(14b) aufgebaut ist, dadurch gekennzeichnet, dass
die Isolierschicht (14a) auf der Separatorplatte (7, 8)
angeordnet ist.

2. Dichtungsaufbau nach Anspruch 1, dadurch
gekennzeichnet, dass die Isolierschicht (14a) ein Ke-
ramikwerkstoff, insbesondere ein elektronisch isolie-
render Keramikwerkstoff ist.

3. Dichtungsaufbau nach Anspruch 1 und/oder 2,
dadurch gekennzeichnet, dass die Isolierschicht
(14a) aus Elektrolyt-Werkstoff besteht, insbesondere
aus einem Y,O,-stabilisiertem Zirkoniumdioxid be-
steht.

4. Dichtungsaufbau nach einem oder mehreren
der vorhergehenden Anspriiche, dadurch gekenn-
zeichnet, dass die Dichtungsschicht (14b) ein pasto-
ser Dichtungswerkstoff, z.B. ein Glaskeramiklot oder
ein Alkalisilicat-haltiger Hochtemperaturkeramikkleb-
stoff ist.

5. Dichtungsaufbau nach einem oder mehreren
der vorangegangenen Anspriche, dadurch gekenn-
zeichnet, dass die Dichtungsschicht (14b) so be-
schaffen ist, dass die Dichtungsschicht (14b) dem
thermischen Ausdehnungsverhalten des Materials
einer Separatorplatte (7, 8) angepasst ist.

6. Dichtungsaufbau nach einem oder mehreren
der vorangegangenen Anspriche, dadurch gekenn-
zeichnet, dass die Zusatzmaterialien Metalle oder
Metalloxide sind.

7. Dichtungsaufbau nach einem oder mehreren
der vorangegangenen Anspriche, dadurch gekenn-
zeichnet, dass der Dichtungsaufbau (14, 14a, 14b) in
einem Brennstoffzellenstapel (1), bestehend aus Ein-
zelbrennstoffzellen (2) angeordnet ist.

8. Dichtungsaufbau nach einem oder mehreren
der vorangegangenen Anspriche, dadurch gekenn-
zeichnet, dass die Einzelbrennstoffzellen (2) als
Hochtemperaturbrennstoffzellen, insbesondere als
Festelektrolyt-Brennstoffzellen (SOFC) mit einer
Elektrolytschicht (3), einer Kathodenschicht (4) und
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einer Anodenschicht (5) ausgebildet sind.

9. Dichtungsaufbau nach einem oder mehreren
der vorangegangenen Anspriche, dadurch gekenn-
zeichnet, dass die elektrisch wirksamen Schichten
(3, 4, 5) auf einer porésen metallischen Substrat-
schicht angeordnet sind, welche als mechanisch tra-
gende Schicht ausgebildet ist.

10. Dichtungsaufbau nach einem oder mehreren
der vorangegangenen Anspriche, dadurch gekenn-
zeichnet, dass die metallische Substratschicht poros
ausgebildet ist, sodass Brenngas zur Anodenschicht
(5) gelangen kann.

11. Dichtungsaufbau nach einem oder mehreren
der vorangegangenen Anspriche, dadurch gekenn-
zeichnet, dass die porése metallische Substrat-
schicht aus einem Nickelfilz oder einem FeCrA-
[Y-Schaum ausgebildet ist.

12. Dichtungsaufbau nach einem oder mehreren
der vorangegangenen Anspriche, dadurch gekenn-
zeichnet, dass die Anodenschicht (5) aus einem Ni-
ckel/Yttriumstabilisierten Zirkoniumdioxid (Ni-YSZ)
Cermet-Material ausgebildet ist.

13. Dichtungsaufbau nach einem oder mehreren
der vorangegangenen Anspriche, dadurch gekenn-
zeichnet, dass die Elektrolytschicht (3) Sauerstoffio-
nen-leitend und Elektronen-isolierend, d. h. elektro-
nisch isolierend, ausgebildet ist.

14. Dichtungsaufbau nach einem oder mehreren
der vorangegangenen Anspriche, dadurch gekenn-
zeichnet, dass die Elektrolytschicht (3) gasdicht aus-
gebildet ist.

15. Dichtungsaufbau nach einem oder mehreren
der vorangegangenen Anspriche, dadurch gekenn-
zeichnet, dass die Kathodenschicht (4) aus Lan-
tan-Strontium-dotiertem Manganit (LSM) besteht.

16. Dichtungsaufbau nach einem oder mehreren
der vorangegangenen Anspriche, dadurch gekenn-
zeichnet, dass die Kathodenschicht (4) und die Ano-
denschicht (5) als porése Schichten ausgebildet sind
und insbesondere eine gradierte Materialzusammen-
setzung und gradierte Porositat aufweisen.

17. Dichtungsaufbau nach einem oder mehreren
der vorangegangenen Anspriche, dadurch gekenn-
zeichnet, dass die elektrisch wirksamen Schichten
(3, 4, 5) als Dinnschichtkeramik-Schichten ausgebil-
det sind.

18. Dichtungsaufbau nach einem oder mehreren
der vorangegangenen Anspriche, dadurch gekenn-
zeichnet, dass die Elektrolytschicht (3) eine Dicke
von etwa 20-50 pym, insbesondere 20 pm aufweist.
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19. Dichtungsaufbau nach einem oder mehreren
der vorangegangenen Anspriche, dadurch gekenn-
zeichnet, dass die Kathodenschicht (4) und die Ano-
denschicht (5) eine Dicke von etwa 20-50 pm aufwei-
sen.

20. Dichtungsaufbau nach einem oder mehreren
der vorangegangenen Anspriche, dadurch gekenn-
zeichnet, dass eine Kontaktierungsschicht (6) vor-
handen ist, welche aus einem porésen und im Mon-
tagezustand duktilen Material besteht.

21. Dichtungsaufbau nach einem oder mehreren
der vorangegangenen Anspriche, dadurch gekenn-
zeichnet, dass der zweischichtige Dichtungsaufbau
(14a, 14b), insbesondere die Dichtungsschicht (14b)
an die Kompressibilitat und/oder das Schrumpfungs-
verhalten der Kontaktierungsschicht (6) angepasst
ist.

22. Dichtungsaufbau nach einem oder mehreren
der vorangegangenen Anspriche, dadurch gekenn-
zeichnet, dass zur Ausbildung der Isolierschicht
(14a) die Elektrolytschicht (3) derart bis in Dichtungs-
bereiche verlangert ausgebildet ist, dass zumindest
Teilbereiche der Elektrolytschicht (3) zumindest Teile
der Isolierschicht (14a) des Dichtungsaufbaus (14,
14a, 14b) bilden.

23. Dichtungsaufbau nach einem oder mehreren
vorangegangenen Anspriuche, dadurch gekenn-
zeichnet, dass der Ausdehnungskoeffizient der Iso-
lierschicht (14a) im gesamten Einsatztemperaturbe-
reich von Umgebungs- bis Betriebstemperatur einer
Brennstoffzelle (2) zwischen dem der Separatorplat-
ten (7, 8) und dem des Werkstoffs der Dichtungs-
schicht (14b) liegen.

24. Verfahren zum Herstellen eines Dichtungs-
aufbaus fur eine Brennstoffzelle und/oder einen Elek-
trolyseur, insbesondere fir eine Festelektrolytbrenn-
stoffzelle und/oder einen Festelektrolytelektrolyseur,
insbesondere nach einem oder mehreren der An-
spriche 1 bis 25, dadurch gekennzeichnet, dass eine
Isolierschicht (14a) des Dichtungsaufbaus (14a, 14b)
mittels einem Sprihverfahren auf vorbestimmte
Dichtungsbereiche von Separatorplatten (7, 8) einer
Einzelbrennstoffzelle (2) aufgetragen wird.

25. Verfahren nach Anspruch 26, dadurch ge-
kennzeichnet, dass zumindest die Isolierschicht
(14a) mittels eines thermischen Beschichtungsver-
fahrens aufgetragen wird.

26. Verfahren nach Anspruch 26 und/oder 27, da-
durch gekennzeichnet, dass das thermische Be-
schichtungsverfahren das gleiche Beschichtungsver-
fahren ist wie dasjenige, welches zum Auftragen ei-
ner Elektrolytschicht (3) einer Brennstoffzelle (2) ver-
wendet wird.
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27. Verfahren nach einem oder mehreren der An-
spriche 26 bis 28, dadurch gekennzeichnet, dass
das thermische Beschichtungsverfahren Vakuum-
plasmaspritzen und/oder atmospharisches Plas-
maspritzen ist.

28. Verfahren nach einem oder mehreren der An-
spriiche 26 bis 29, dadurch gekennzeichnet, dass die
Isolierschicht (14a) in einem Arbeitsschritt gemein-
sam mit der Elektrolytschicht (3) aufgebracht wird.

29. Verfahren nach einem oder mehreren der An-
spriche 26 bis 30, dadurch gekennzeichnet, dass
das Auftragen der Isolierschicht (14a) gleichzeitig mit
dem Auftragen einer Elektrolytschicht (3) oder vor
oder nach dem Auftragen einer Elektrolytschicht (3)
erfolgt.

30. Verfahren nach einem oder mehreren der An-
spriche 26 bis 31, dadurch gekennzeichnet, dass die
Dichtungsbereiche der Separatorplatten (7, 8) vor
dem Beschichten mit der Isolierschicht (14a) aufge-
raut werden, insbesondere mittels eines Sandstrahl-
verfahrens aufgeraut werden.

31. Verfahren nach einem oder mehreren der An-
spriche 26 bis 32, dadurch gekennzeichnet, dass
das Verfahren zur Herstellung eines Festelektro-
lyt-Brennstoffzellenstapels (1) oder eines Festelekt-
rolyt-Elektrolyseurstapels verwendet wird.

32. Verfahren nach einem oder mehreren der An-
spriche 26 bis 33, dadurch gekennzeichnet, dass die
Isolierschicht (14a) in einem Arbeitsgang zusammen
mit der Elektrolytschicht (3) durch einen erweiterten
Verfahrbereich einer Plasmabeschichtungsdiise her-
gestellt wird.

33. Verfahren nach einem oder mehreren der An-
spriche 26 bis 34, dadurch gekennzeichnet, dass die
Plasmadise wahrend der Beschichtung samtliche
erforderliche Dichtstellen tberfahrt und dort Elektro-
lytmaterial anbringt.

34. Verfahren nach einem oder mehreren der An-
spriche 26 bis 35, dadurch gekennzeichnet, dass
nach dem Aufbringen der Isolierschicht (14a) die
Dichtungsschicht (14b) aufgebracht wird.

35. Brennstoffzelle bzw. Elektrolyseur, insbeson-
dere Festelektrolytbrennstoffzelle bzw. Festelektro-
lytelektrolyseur, aufweisend einen Dichtungsaufbau
(14a, 14b) nach einem oder mehreren der Anspriche
1 bis 25.

Es folgt ein Blatt Zeichnungen
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Anhangende Zeichnungen
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