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Beschreibung
Bereich der Erfindung

[0001] Die Erfindung betrifft allgemein Wasser-
stoff-Reinigungs-Systeme und betrifft noch spezieller
Verfahren zur Ausbildung von Membran-Modulen,
die eine Mehrzahl von fir Wasserstoff selektiven
Membranen enthalten, und betrifft auch wasserstoff-
produzierende und -reinigende Systeme, die diese
enthalten.

Hintergrund der Erfindung

[0002] Fur Wasserstoff selektive Membranen, die
aus fur Wasserstoff durchlassigen Metallen gebildet
sind, am meisten bemerkenswert aus Palladium und
Legierungen von Palladium, sind bekannt. Insbeson-
dere wurden planare Palladium-Legierungs-Membra-
nen offenbart zur Reinigung von Wasserstoff-
gas-Stromen, wie beispielsweise Wasserstoff-
gas-Stromen, die durch Dampf-Reformieranlagen,
autothermale  Reformieranlagen, Partialoxidati-
ons-Reaktoren, Pyrolyse-Reaktoren und andere
Brennstoff-Verarbeitungsanlagen hergestellt werden,
einschliellich solcher Brennstoff-Verarbeitungsanla-
gen, die so konfiguriert sind, dal® sie gereinigten
Wasserstoff an Brennstoff-Zellen oder andere Pro-
zesse leiten, die Wasserstoff hoher Reinheit bendti-
gen.

[0003] Die Druckschrift US-A 5,997,594 beschreibt
eine Dampf-Reformieranlage, die einen konzentri-
schen zylindrischen Aufbau aufweist. Die Reformier-
anlage schlielt in konzentrischer Beziehung ein au-
Reres Metall-Rohr, ein inneres Metall-Rohr, ein fur
Wasserstoff selektives Membran-Rohr und ein in-
nerstes Metall-Rohr ein. Die Rohre haben einen suk-
zessive kleiner werdenden Durchmesser und sind in
konzentrischer Beziehung zueinander angeordnet.
Es besteht ein ringférmiger Verbrennungsbereich in
dem Raum innerhalb des auf3ersten Rohrs, jedoch
aulerhalb des inneren Metallrohrs. Es existiert ein
ringformiger Reformier-Bereich innerhalb des inne-
ren Metall-Rohrs, jedoch auBerhalb des Memb-
ran-Rohrs. Es existiert ein ringférmiger Wasser-
stoff-Transport-Bereich  innerhalb des Memb-
ran-Rohrs, jedoch auRerhalb des innersten Me-
tall-Rohrs. Ein zylindrischer Polier-Bereich liegt in-
nerhalb des innersten Metall-Rohrs.

[0004] Innerhalb des Reformier-Bereichs reagiert
ein Reformier-Katalysator mit der verdampften Mi-
schung aus Methanol und Wasser unter Herstellung
von Wasserstoff in der Nahe des Membran-Rohrs.
Das Membran-Rohr ist aus einem aus einer Vielzahl
von flur Wasserstoff durchlassigen und flr Wasser-
stoff selektiven Materialien aufgebaut, einschlielich
Keramik-, Kohlenstoff- und Metall-Materialien. Be-
sonders bevorzugte Materialien zum Herstellen des

Membran-Rohrs sind fir Wasserstoff durchlassige
Palladium-Legierungen, z.B. Palladium, das mit 35
bis 45 Gew.-% Silber legiert ist. Jedes Ende des
Membran-Rohrs ist mittels einer Metall-Kappe abge-
dichtet. Eine Metall-Gaze innerhalb des Refor-
mier-Bereichs umgibt jede Kappe. Ein Wasser-
stoff-Strom wandert aufgrund des Druck-Gefalles
durch das Membran-Rohr und in den Wasser-
stoff-Transport-Bereich. Ein diinnes Membran-Rohr
erfordert eine Stitze gegen Deformation unter dem
Druck-Gefalle zwischen dem Reformier-Bereich und
dem Wasserstoff-Transport-Bereich. Fir diesen
Zweck stltzt eine Spannfeder das Membran-Rohr
von innen, wahrend sie dem Wasserstoffstrom vor-
beizustreichen, in den Transport-Bereich einzutreten
und in diesem entlangzustromen erlaubt.

[0005] Eine dinne Palladium-Legierungs-Memb-
ran, d.h. das fur Wasserstoff selektive Memb-
ran-Rohr, ist an den Endkappen dadurch befestigt,
dafll man zuerst eine Folie, z.B. eine Kupfer- oder Ni-
ckel-Folie, an den Enden des Rohrs durch Ultra-
schall-Verschweil3en befestigt und dann die mit Folie
umwickelten Enden des Rohrs an die End-Kappen 16-
tet.

[0006] Die Druckschrift US-A 5,645,626 beschreibt
ein Membran-Modul, das umfasst: ein Gehause, in
das wenigstens eine Wasserstoff-Trenn-Membran
eingepasst ist, wenigstens eine Zustrom-EinlaR-Off-
nung, wenigstens eine Raffinat-AblaR-Offung und
wenigstens eine Permeat-AuslaR-Offnung.  Zu-
strom-Gas tritt in das Modul durch die Zustrom-Off-
nung ein und flieRt Gber die AuRenflachen der Mem-
branen) und verlasst das Modul gelegentlich als an
Wasserstoff verarmter Raffinat-Strom. Die Wasser-
stoff-Trenn-Membran ist ein Verbundmaterial, das
eine beschichtende Metall-Schicht, eine Zwi-
schen-Schicht und eine Trager-Matrix umfasst. Die
Verbund-Membran weist wenigstens ein Loch ent-
lang einer Achse auf, die im wesentlichen senkrecht
zu den Membran-Oberflachen liegt. Ein derartiges
axiales Loch reicht durch alle drei Komponenten der
Membran entlang einer Achse hindurch, die im we-
sentlichen allen drei Komponenten gemeinsam ist
und das Netzwerk aus Léchern in der Trager-Matrix
schneidet, wobei es einen Gang fur die Permeation
von Wasserstoff aus der Trager-Matrix unter Heraus-
flieBen aus dem Membran-Modul liefert, wobei dieser
das Modul durch die Permeat-AblaR-Offnung ver-
I&sst. Damit sie wirtschaftlich sind, miissen Membra-
nen aus Palladium und Palladium-Legierung dunn
sein, beispielsweise sind planare Membranen typi-
scherweise etwa 25 ym (0,001 in) dick. Jedoch unter-
liegen diese extrem dinnen Membranen einer Fal-
tenbildung wahrend dem Anordnen in einem Memb-
ran-Modul, das eine oder mehrere fir Wasserstoff se-
lektive Membranen) enthélt. Eine Membran, die eine
oder mehrere Falte(n) aufweist, unterliegt einem vor-
zeitigen Versagen aufgrund von Spannungsbriichen,
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die sich an der Falte ausbilden. Wenn ein solches
Versagen auftritt, kdnnen Verunreinigungen, die
sonst nicht in der Lage waren, durch die Membran
hindurchzutreten, nun durch die Membran hindurch-
treten, so dal® dadurch die Reinheit des Pro-
dukt-Wasserstoff-Stroms verringert wird und der
Brennstoff-Zellen-Stapel oder eine andere, Wasser-
stoff verbrauchende Vorrichtung, in der der gereinigte
Strom verwendet wird, potentiell geschadigt wird.

[0007] Daher besteht ein Bedarf fir ein Verfahren
zur Herstellung von fiir Wasserstoff selektiven Mem-
branen zur Verwendung in einem Brennstoff-Prozes-
sor oder einer anderen, Wasserstoff reinigenden Vor-
richtung ohne Faltenbildung bei den Membranen.

Zusammenfassung der Erfindung

[0008] Die vorliegende Erfindung ist gerichtet insbe-
sondere auf Verfahren zur Herstellung von Memb-
ran-Modulen, die eine oder mehrere fir Wasserstoff
selektive Membranen) enthalten. Die Membran-Mo-
dule schlielen ein Paar von flir Wasserstoff selekti-
ven Membranen ein, die auf einem Trager ange-
bracht sind, von dem eine Vielzahl von Ausflihrungs-
formen offenbart ist. Bei der Herstellung werden die
Membranen haftend auf der Sieb-Struktur wahrend
des Zusammenbaus angeordnet. Das Verfahren und
dessen Ausfiihrungsformen sind in den Patentan-
sprichen dargelegt, wie dies auch fir die anderen
Gegenstande der Erfindung zutrifft.

Kurze Beschreibung der Figuren

[0009] Fig. 1 istein schematisches Diagramm eines
Brennstoff-Zellen-Systems, das einen Brenn-
stoff-Prozessor mit einem Membran-Modul, das nach
einem Verfahren gemaf der vorliegenden Erfindung
erhaltlich ist, enthalt.

[0010] Fig. 2 ist ein schematisches Diagramm einer
anderen Ausfihrungsform des Brennstoff-Zel-
len-Systems von Fig. 1.

[0011] Fig. 3 ist ein schematisches Diagramm eines
Brennstoff-Prozessors, der zur Verwendung in den
Brennstoff-Zellen-Systemen der Fig. 1 und 2 geeig-
net ist und ein Membran-Modul einschlief3t, das nach
einem Verfahren gemaf der vorliegenden Erfindung
erhaltlich ist.

[0012] Fig. 4 ist ein schematisches Diagramm einer
anderen Ausfiihrungsform des Brennstoff-Prozes-
sors von Fig. 3.

[0013] Fig. 5 ist ein schematisches Diagramm einer
Wasserstoff-Reinigungs-Vorrichtung, die ein Memb-
ran-Modul enthalt, das nach einem Verfahren gemaf
der vorliegenden Erfindung erhaltlich ist.

[0014] Fig. 6 ist eine fragmentarische seitliche Auf-
riss-Ansicht einer Membran-Umhiillung, die nach ei-
nem Verfahren gemaR der vorliegenden Erfindung
erhaltlich ist und eine Sieb-Struktur einschlief3t.

[0015] Fig. 7 ist eine isometrische Explosions-An-
sicht einer anderen Ausflhrungsform einer Memb-
ran-Umhullung, die nach einem Verfahren gemaf der
vorliegenden Erfindung erhéltlich ist und eine
Sieb-Struktur mit verschiedenen Schichten ein-
schlief3t.

[0016] Fig. 8 ist eine Querschnittsansicht der Mem-
bran-Umhillung von Fig. 7.

[0017] Fig. 9 ist eine fragmentarische isometrische
Ansicht eines expandierten Metall-Sieb-Bauteils, das
zur Verwendung in der Sieb-Struktur von Fig. 7 ge-
eignet ist.

[0018] Fig. 10 ist eine isometrische Explosions-An-
sicht einer anderen Membran-Umhillung, die nach
einem Verfahren gemaR der vorliegenden Erfindung
erhaltlich ist.

[0019] Fig. 11 ist eine isometrische Explosions-An-
sicht einer weiteren Membran-Umhdillung, die nach
einem Verfahren gemaR der vorliegenden Erfindung
erhaltlich ist.

[0020] Fig. 12 ist eine isometrische Explosions-An-
sicht einer weiteren Membran-Umhdillung, die nach
einem Verfahren gemaR der vorliegenden Erfindung
erhaltlich ist.

[0021] Fig. 13 ist eine isometrische Explosions-An-
sicht eines weiteren Membran-Moduls, das nach ei-
nem Verfahren gemal der vorliegenden Erfindung
erhaltlich ist.

[0022] Fig. 14 ist eine Querschnittsansicht eines
Brennstoff-Prozessors, der ein Membran-Modul ein-
schlie8t, das nach einem Verfahren gemaR der vor-
liegenden Erfindung erhaltlich ist.

[0023] Fig. 15 ist eine Querschnittsansicht eines
weiteren Brennstoff-Prozessors, der ein Memb-
ran-Modul einschlieRt, das nach einem Verfahren ge-
man der vorliegenden Erfindung erhaltlich ist.

Detaillierte Beschreibung und beste Ausfihrungs-
form der Erfindung

[0024] Ein Brennstoff-Zellen-System, das nach ei-
nem Verfahren gemal der vorliegenden Erfindung
erhaltlich ist, ist in Fig. 1 gezeigt und allgemein mit
der Bezugsziffer ,10" bezeichnet. Das System 10
schliet wenigstens einen Brennstoff-Prozessor 12
und wenigstens einen Brennstoff-Zellen-Stapel 22
ein. Der Brennstoff-Prozessor 12 ist daflr ausgerich-
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tet, einen Produkt-Wasserstoff-Strom 14 zu produzie-
ren, der Wasserstoff-Gas enthalt, und zwar aus ei-
nem Zufuhr-Strom 16, der ein Start-Material enthalt.
Der Brennstoff-Zellen-Stapel ist dafir ausgerichtet,
einen elektrischen Strom aus dem Anteil des Pro-
dukt-Wasserstoff-Stroms 14 zu produzieren, der an
diesen geliefert wurde. In der veranschaulichten Aus-
fuhrungsform sind ein einzelner Brennstoff-Prozes-
sor 12 und ein einzelner Brennstoff-Zellen-Stapel 22
gezeigt und beschrieben. Es versteht sich jedoch,
dall mehr als einer von einer oder beiden dieser
Komponenten verwendet werden kann. Es versteht
sich auch, daf} diese Komponenten schematisch ver-
anschaulicht wurden und dal® das Brennstoff-Zel-
len-System weitere Komponenten einschlieRen
kann, die nicht speziell in den Figuren veranschau-
licht sind, wie beispielsweise Zufuhr-Pumpen,
Luft-Zufuhr-Systeme, Warmetauscher, Heiz-Anord-
nungen und dergleichen.

[0025] Der Brennstoff-Prozessor 12 produziert
Wasserstoff-Gas durch irgendeinen geeigneten Me-
chanismus. Beispiele geeigneter Mechanismen
schlieen das Reformieren von Dampf und das auto-
thermale Reformieren ein, bei denen Reformier-Ka-
talysatoren zum Produzieren von Wasserstoff-Gas
aus einem Zufuhr-Strom produziert werden, der ein
Kohlenstoff enthaltendes Ausgangsmaterial und
Wasser enthalt. Andere geeignete Mechanismen
zum Produzieren von Wasserstoff-Gas schlieRen
eine Pyrolyse und eine katalytische partielle Oxidati-
on eines Kohlenstoff enthaltenden Ausgangsmateri-
als ein; in diesen Fallen enthalt der zugeleitete Strom
kein Wasser. Noch ein anderer geeigneter Mechanis-
mus zum Produzieren von Wasserstoff-Gas ist die
Elektrolyse; in diesem Fall ist das Ausgangsmaterial
Wasser. Fur Zwecke der Veranschaulichung be-
schreibt die nachfolgende Diskussion den Brenn-
stoff-Prozessor 12 als Dampf-Reformier-Anlage, die
so ausgelegt ist, dal sie einen Zufuhr-Strom 16, der
ein Kohlenstoff enthaltendes Ausgangsmaterial 18
enthalt, und Wasser 20 aufnimmt. Jedoch liegt es in-
nerhalb des Umfangs der Erfindung, dal} der Brenn-
stoff-Prozessor 12 auch andere Formen annehmen
kann, wie dies oben diskutiert wurde.

[0026] Beispiele geeigneter Kohlenstoff enthalten-
der Ausgangsmaterialien schlieBen wenigstens ei-
nen Kohlenwasserstoff oder Alkohol ein. Beispiele
geeigneter Kohlenwasserstoffe schlieBen Methan,
Propan, Naturgas, Diesel, Kerosin, Benzin und der-
gleichen ein. Beispiele geeigneter Alkohole schlie-
Ren Methanol, Ethanol und Polyole, wie beispielswei-
se Ethylenglycol und Propylenglycol ein.

[0027] Der Zufuhr-Gas-Strom 16 kann an den
Brennstoff-Prozessor Uber irgendeinen geeigneten
Mechanismus geleitet werden. Obwohl nur ein ein-
zelner Zufuhr-Strom 16 in Fig. 1 gezeigt ist, versteht
es sich, dal® mehr als ein Strom 16 verwendet wer-

den kann und daR diese Strome dieselben oder un-
terschiedliche Komponenten enthalten koénnen.
Wenn Kohlenstoff enthaltendes Ausgangsmaterial 18
mit Wasser mischbar ist, wird das Ausgangsmaterial
typischerweise mit der Wasser-Komponente des Zu-
fuhr-Stroms 16 zugeleitet, wie dies in Fig. 1 gezeigt
ist. Wenn das Kohlenstoff enthaltende Ausgangsma-
terial mit Wasser nicht mischbar oder nur schwach
mischbar ist, werden diese Komponenten typischer-
weise dem Brennstoff-Prozessor 12 in separaten
Strémen zugeleitet, wie dies in Fig. 2 gezeigt ist.

[0028] Inden Fig. 1 und 2 ist der Zufuhr-Strom 16 in
der Weise gezeigt, dalt er dem Brennstoff-Prozessor
12 Gber ein Zufuhr-Strom-Zuleit-System 17 zugeleitet
wird. Das Zuleit-System 17 schlief3t jeden beliebigen
geeigneten Mechanismus, jede Vorrichtung oder
eine Kombination daraus ein, der/die den Zu-
fuhr-Strom dem Brennstoff-Prozessor 12 zuleitet.
Beispielsweise kann das Zuleit-System eine oder
mehrere Pumpe(n) einschlieRen, die die Komponen-
ten des Stroms 16 von einer Versorgungs-Einrich-
tung zuleiten. Zusatzlich oder alternativ dazu kann
das System 17 eine Ventil-Anordnung einschlieRen,
die dafir ausgerichtet ist, den Strom der Komponen-
ten von einer mit Druck beaufschlagten Versor-
gungs-Einrichtung zu regulieren. Die Versor-
gungs-Einrichtungen kénnen auflerhalb des Brenn-
stoff-Zellen-Systems angeordnet sein oder kdnnen
innerhalb des Systems oder dem System benachbart
enthalten sein.

[0029] Der Brennstoff-Zellen-Stapel 22 enthalt we-
nigstens eine und typischerweise mehrere Brenn-
stoff-Zelle(n) 24, die daflr ausgerichtet ist/sind, einen
elektrischen Strom aus dem Anteil des Produkt-Was-
serstoff-Stroms 14 zu produzieren, der ihr/ihnen zu-
geleitet wird. Dieser elektrische Strom kann dazu ver-
wendet werden, den Energie-Anforderungen oder
der angelegten Ladung einer damit verbundenen, en-
ergieverbrauchenden Vorrichtung 25 zu genigen.
Veranschaulichende Beispiele von Vorrichtunger 25
schlie®en ein, sollten jedoch nicht beschrankt wer-
den auf ein Motor-Fahrzeug, ein Freizeit-Fahrzeug,
ein Boot, ein Werkzeug, Licht- oder Beleuch-
tungs-Anlagen, Gerate (wie beispielsweise Haus-
haltsgerate oder andere Gerate), Haushalts-, Signal-
oder Kommunikations-Anlagen usw.. Es versteht
sich, dal die Vorrichtung 25 in Fig. 1 schematisch
veranschaulicht ist und dal} es nicht beabsichtigt ist,
daf diese fir eine oder mehrere Vorrichtungen oder
eine Sammlung von Vorrichtungen stehen, die dafur
angepasst sind, elektrischen Strom von dem Brenn-
stoff-Zellen-System abzuziehen. Ein Brennstoff-Zel-
len-Stapel schlielRt typischerweise mehrere Brenn-
stoff-Zellen, die zwischen gemeinsamen End-Platten
23 vereinigt sind, ein, die Leitungen zum Zulei-
ten/Entfernen eines Fluids enthalten (nicht gezeigt).
Beispiele geeigneter Brennstoff-Zellen schliel3en
Protonenaustauschmembran-(PEM-)Brennstoff-Zel-
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len und Alkali-Brennstoff-Zellen ein. Ein Brenn-
stoff-Zellen-Stapel 22 kann den gesamten Pro-
dukt-Wasserstoff-Strom 14 aufnehmen. Ein Teil des
Stroms 14 oder der gesamte Strom 14 kann zusatz-
lich oder alternativ dazu Uber eine geeignete Leitung
zur Verwendung in einem anderen wasserstoffver-
brauchenden Prozess geleitet werden, als Brennstoff
oder Hitze verbrannt werden oder zur spateren Ver-
wendung gelagert werden.

[0030] Der Brennstoff-Prozessor 12 ist irgendeine
geeignete Vorrichtung, die Wasserstoff-Gas produ-
ziert. Vorzugsweise ist der Brennstoff-Prozessor da-
fur eingerichtet, im wesentlichen reines Wasser-
stoff-Gas zu produzieren, und der Brennstoff-Prozes-
sor ist noch weiter bevorzugt daflr eingerichtet, rei-
nes Wasserstoff-Gas zu produzieren. Fir die Zwecke
der vorliegenden Erfindung ist im wesentlichen rei-
nes Wasserstoff-Gas mehr 90 % rein, vorzugsweise
mehr als 95 % rein und noch mehr bevorzugt mehr
als 99 % rein und noch weiter bevorzugt mehr als
99,5 % rein. Geeignete Brennstoff-Prozessoren sind

offenbart in den US-Patenten 5,997,594 und
5,861,137.
[0031] Ein Beispiel eines geeigneten Brenn-

stoff-Prozessors 12 ist eine Dampf-Reformiereinheit.
Ein Beispiel eines geeigneten Dampf-Reformers ist
in Fig. 3 gezeigt und allgemein mit der Bezugsziffer
,30" bezeichnet. Die Reformieranlage 30 schlieft ei-
nen reformierenden — oder wasserstofferzeugenden
— Bereich 32 ein, der einen Dampf-Reformier-Kataly-
sator 34 einschlief3t. Alternativ dazu kann die Refor-
mieranlage 30 eine autothermale Reformieranlage
sein, die einen Autothermal-Reformier-Katalysator
einschliel®t. In dem Reformier-Bereich 32 wird ein
Reformat-Strom 36 von dem Wasser und dem Koh-
lenstoff enthaltenden Ausgangsmaterial erzeugt, die
den Zufuhr-Strom 16 bilden. Der Reformat-Strom
enthalt typischerweise Wasserstoff-Gas und Verun-
reinigungen und wird daher einem Trennungs-Be-
reich oder Reinigungs-Bereich 38 zugeleitet, wo das
Wasserstoff-Gas gereinigt wird. In dem Trenn-Be-
reich 38 wird der wasserstoffenthaltende Strom in ei-
nen oder mehrere Nebenprodukt-Stréme, die ge-
meinsam bei der Bezugsziffer ,40" veranschaulicht
sind, und einen Wasserstoffreichen Strom 42 aufge-
trennt, und zwar mittels irgendeines geeigneten,
druckgetriebenen Trenn-Prozesses. In Fig. 3 ist der
Wasserstoff-reiche Strom 42 so gezeigt, daf’ er den
Produkt-Wasserstoff-Strom 14 bildet. Der Trenn-Be-
reich 38 schliefl3t ein Membran-Modul 44 gemaf} der
vorliegenden Erfindung ein und enthalt eine oder
mehrere fur Wasserstoff selektive Membranen 46.
Das Membran-Modul 44 wird nachfolgend weiter im
einzelnen diskutiert und veranschaulicht.

[0032] Die Reformier-Anlage 30 kann, jedoch muss
nicht notwendigerweise weiter einen Polier-Bereich
48 einschlielen, wie er in Fig. 4 gezeigt ist. Der Po-

lier-Bereich 48 nimmt den Wasserstoff-reichen Strom
42 von dem Trenn-Bereich 38 auf und reinigt den
Strom weiter durch Verringern der Konzentration an
ausgewahlten, darin vorhandenen Zusammenset-
zungen oder vollstandiges Entfernen solcher Zusam-
mensetzungen. Wenn beispielsweise der Strom 42
zur Verwendung in einem Brennstoff-Zellen-Stapel
wie im Stapel 22 vorgesehen ist, kbnnen Zusammen-
setzungen, die den Brennstoff-Zellen-Stapel schadi-
gen kdnnen, wie beispielsweise Kohlenmonoxid und
Kohlendioxid, von dem Wasserstoff-reichen Strom
entfernt werden. Die Konzentration an Kohlenmono-
xid sollte geringer sein als 10 ppm (parts per million),
um zu verhindern, dal® das Kontroll-System den
Brennstoff-Zellen-Stapel isoliert. Vorzugsweise be-
grenzt das System die Konzentration an Kohlenmon-
oxid auf weniger als 5 ppm und noch weiter bevor-
zugt auf weniger als 1 ppm. Die Konzentration an
Kohlendioxid kann gréRer sein als die des Kohlenmo-
noxids. Beispielsweise kénnen Konzentrationen von
weniger als 25 % Kohlendioxid annehmbar sein. Vor-
zugsweise ist die Konzentration geringer als 10 %,
noch weiter bevorzugt weniger als 1 %. Speziell be-
vorzugte Konzentrationen sind weniger als 50 ppm.
Es versteht sich, dalk die oben angegebenen akzep-
tablen Minimal-Konzentrationen veranschaulichende
Beispiele sind und dal® Konzentrationen, die von den
vorstehend angegebenen verschieden sind, ange-
wendet werden kénnen und im Bereich des Umfangs
der vorliegenden Erfindung liegen. Beispielsweise
kénnen spezielle Anwender oder Hersteller Werte
der Minimum- oder Maximum-Konzentration oder
Bereiche fordern, die von denen verschieden sind,
die oben angegeben wurden.

[0033] Der Bereich 48 schlie3t irgendeine geeigne-
te Struktur zum Entfernen der gewahlten Zusammen-
setzungen im Strom 42 oder zum Reduzieren von de-
ren Konzentration ein. Beispielsweise kann es dann,
wenn der Produkt-Strom zur Verwendung in einem
PEM-Brennstoff-Zellen-Stapel oder einer anderen
Vorrichtung vorgesehen ist, die beschadigt wird,
wenn der Strom mehr als vorbestimmte Konzentrati-
onen Kohlenmonoxid oder Kohlendioxid enthalt,
wilnschenswert sein, wenigstens ein Methanisie-
rungs-Katalysator-Bett 50 einzuschlielen. Das Bett
50 wandelt Kohlenmonoxid und Kohlendioxid in Me-
than und Wasser um, und diese beide Verbindungen
schadigen einen  PEM-Brennstoff-Zellen-Stapel
nicht. Der Polier-Bereich 48 kann auch eine andere,
Wasserstoff produzierende Vorrichtung 52 einschlie-
Ren, wie beispielsweise ein anderes Reformier-Kata-
lysator-Bett zur Umwandlung von irgendwelchen
nicht-umgesetzten Ausgangsverbindungen in Was-
serstoff-Gas. In einer derartigen Ausflihrungsform ist
es bevorzugt, dal® das zweite Reformier-Katalysa-
tor-Bett stromaufwarts, bezogen auf das Methanisie-
rungs-Katalysator-Bett, angeordnet ist, so dal3 kein
Kohlendioxid oder Kohlenmonoxid an einer Stelle
stromabwarts von dem Methanisierungs-Katalysa-
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tor-Bett eingeflihrt wird.

[0034] Dampf-Reformier-Einrichtungen arbeiten ty-
pischerweise bei Temperaturen im Bereich von 200
°C und 700 °C und bei Druicken im Bereich von 50 psi
und 1000 psi (0,35 MPa und 6,9 MPa), obwohl Tem-
peraturen auRerhalb dieses Bereichs innerhalb des
Umfangs der Erfindung sind, wie beispielsweise sol-
che, die abhangen von dem speziellen Typ und der
Konfiguration des verwendeten Brennstoff-Prozes-
sors. Irgendein geeigneter Heiz-Mechanismus oder
eine Heiz-Vorrichtung kénnen verwendet werden, um
diese Hitze zu liefern, wie beispielsweise Heiz-Ein-
richtungen, Brenner, Verbrennungs-Katalysatoren
oder dergleichen. Die Heiz-Anordnung kann auf3er-
halb des Brennstoff-Prozessors angeordnet sein
oder kann eine Verbrennungskammer bilden, die ei-
nen Teil des Brennstoff-Prozessors bildet. Der Brenn-
stoff fur die Heiz-Anordnung kann von dem Brenn-
stoff-Verarbeitungs-System oder Brennstoff-Zel-
len-System geliefert werden, von einer externen
Quelle oder von beiden.

[0035] In den Fig. 3 und 4 ist eine Reformier-Ein-
richtung 30 gezeigt, die eine Schale 31 einschliel3t, in
der die oben beschriebenen Komponenten enthalten
sind. Die Schale 31, die auch als ,Gehause" bezeich-
net werden kann, macht es mdglich, daf3 der Brenn-
stoff-Prozessor, wie beispielsweise die Refor-
mier-Einheit 30, als Einheit bewegt werden kann.
Sie/es schitzt auch die Komponenten des Brenn-
stoff-Prozessors vor einer Beschadigung, indem sie
eine Schutz-Umhiillung bereitstellt, und sie verringert
die Anforderungen an das Heizen des Brenn-
stoff-Prozessors, da die Komponenten des Brenn-
stoff-Prozessors als Einheit erhitzt werden kdnnen.
Die Schale 31 kann, muss jedoch nicht notwendiger-
weise, ein Isolier-Material 33, wie beispielsweise ein
festes Isolier-Material, ein Decken-Isoliermaterial
oder einen Luft-gefiillten Hohlraum einschlieRen. Es
ist jedoch innerhalb des Umfangs der Erfindung, daf
die Reformier-Einheit ohne ein Gehause oder eine
Schale ausgebildet ist. Wenn die Reformier-Einheit
30 ein Isolier-Material 33 einschliet, kann das Iso-
lier-Material innerhalb der Schale, aullerhalb der
Schale oder beides angeordnet sein. Wenn das Iso-
lier-Material auRerhalb einer Schale angeordnet ist,
die die oben beschriebenen Reformier-, Trenn-
und/oder Polier-Bereiche enthalt, kann der Brenn-
stoff-Prozessor weiter eine duflere Umhullung oder
eine Verkleidung aulRerhalb der Isolierung einschlie-
Ren.

[0036] Es liegt innerhalb des Umfangs der Erfin-
dung, daR sich eine oder mehrere der Komponenten
entweder Uber die Schale hinaus erstrecken kénnen
oder wenigstens auflerhalb der Schale 31 angeord-
net sein kdnnen. Beispielsweise kann — wie schema-
tisch in Fig. 4 veranschaulicht ist — der Polier-Bereich
48 aulerhalb der Schale 31 angeordnet sein,

und/oder es kann sich ein Abschnitt des Refor-
mier-Bereichs 32 Uiber die Schale hinaus erstrecken.

[0037] Obwohl der Brennstoff-Prozessor 12, das
Zustrom-Zuleitsystem 17, der Brennstoffzellen-Sta-
pel 22 und die energieverbrauchende Einheit 25 alle
aus einer oder mehreren getrennten Komponenten
gebildet sein kénnen, liegt es auch innerhalb des Um-
fangs der Erfindung, dal} zwei oder mehrere dieser
Vorrichtungen mit einem externen Gehduse oder
Korper integriert, kombiniert oder in anderer Weise
aufgebaut sein kénnen. Beispielsweise kdnnen ein
Brennstoff-Prozessor und ein Zustrom-Zuleit-System
kombiniert werden und so eine Wasserstoff produzie-
rende Vorrichtung mit einem an Bord befindlichen
oder integrierten Zustrom-Zuleit-System zur Verfu-
gung stellen, wie dies beispielsweise schematisch
bei der Bezugsziffer 26 in Fig. 1 veranschaulicht ist.
In ahnlicher Weise kann ein Brennstoff-Zellen-Stapel
zusatzlich angebaut werden und damit eine energie-
erzeugende Vorrichtung mit einem integrierten Zu-
strom-Zuleit-System bereitstellen, wie dies schema-
tisch bei der Bezugsziffer ,27" in Fig. 1 veranschau-
licht ist. Das Brennstoff-Zellen-System 10 kann zu-
satzlich mit einer energieverbrauchenden Vorrich-
tung kombiniert werden, beispielsweise mit der Vor-
richtung 25, um eine Vorrichtung mit einer integrier-
ten oder an Bord befindlichen Energiequelle bereitzu-
stellen. Beispielsweise ist der Korper einer solchen
Vorrichtung schematisch in Fig. 1 bei der Bezugszif-
fer ,28" veranschaulicht. Beispiele solcher Vorrich-
tungen schlielRen ein Motor-Fahrzeug, wie beispiels-
weise ein Freizeit-Fahrzeug, ein Automobil, ein Boot
oder ein anderes Wasserfahrzeug und dergleichen,
eine Wohnstatte, wie beispielsweise ein Haus, ein
Appartement, ein Zweifamilienhaus, einen Apparte-
mentkomplex, ein Blro, einen Laden oder derglei-
chen oder ein abgeschlossenes Gerat, wie beispiels-
weise ein Haushaltsgerat, eine Licht-Anlage, ein
Werkzeug, eine Mikrowellen-Relay-Station, eine
Ubertragungs-Anordnung, ein ferngesteuertes Sig-
nal- oder Kommunikations-Gerat usw., ein.

[0038] Es ist innerhalb des Umfangs der Erfindung,
daf der oben beschriebene Brennstoff-Prozessor 12
unabhéangig von einem Brennstoff-Zellen-Stapel ver-
wendet werden kann. In einer derartigen Ausfih-
rungsform kann das System als ,Brennstoff-Verarbei-
tungs-System" bezeichnet werden, und es kann dazu
verwendet werden, einen Zustrom von reinem oder
im wesentlichen reinem Wasserstoff zu einer wasser-
stoffverbrauchenden Vorrichtung bereitzustellen, bei-
spielsweise einem Brenner zum Heizen, Kochen
oder fir andere Anwendungen. Ahnlich der obigen
Diskussion Uber die Integration des Brennstoff-Zel-
len-Systems mit einer energieverbrauchenden Vor-
richtung kénnen der Brennstoff-Prozessor und die
wasserstoffverbrauchende Vorrichtung kombiniert
oder miteinander integriert werden.
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[0039] Es liegt auch innerhalb des Umfangs der vor-
liegenden Erfindung, dal® die Membran-Module, die
nach einem Verfahren erhaltlich sind, das in der vor-
liegenden Beschreibung und in den Patentanspri-
chen offenbart ist, als Wasserstoff-Reinigungs-Anla-
ge unabhangig von einem Brennstoff-Prozessor oder
einem Brennstoff-Zellen-Stapel verwendet werden
kdnnen. Ein Beispiel eines Membran-Moduls 44, das
zur Verwendung als Wasserstoff-Reinigungs-Anlage
konfiguriert ist, ist schematisch in Fig. 5 veranschau-
licht und allgemein mit der Bezugsziffer ,,60" bezeich-
net. Wie gezeigt, wird ein Misch-Gas-Strom 61, der
Wasserstoff-Gas 62 und andere Gase 63 enthalt, der
Reinigungs-Anlage 60 zugeleitet, die ein Memb-
ran-Modul 44 enthalt, das gemaf der vorliegenden
Erfindung aufgebaut ist. Das Membran-Modul enthalt
wenigstens eine fur Wasserstoff selektive Membran
46 und trennt den Misch-Gas-Strom in einen Pro-
dukt-Strom 64, der wenigstens im wesentlichen Was-
serstoff-Gas enthalt, und einen Nebenprodukt-Strom
65, der wenigstens im wesentlichen die anderen
Gase enthalt. Ein anderer Weg zur Beschreibung der
Reinigungseinheit ist, dal der Produkt-Strom we-
nigstens einen wesentlichen Mengen-Anteil des
Wasserstoff-Gases in dem Misch-Gas-Strom enthalt
und dal® der Nebenprodukt-Strom wenigstens einen
wesentlichen Mengenanteil der anderen Gase ent-
halt. Ahnlich den Brennstoff-Prozessoren und den
Brennstoff-Zellen-Systemen, die oben diskutiert wur-
den, kann die Reinigungs-Anlage 60 mit einer Was-
serstoff produzierenden Vorrichtung integral ange-
ordnet sein und so eine Wasserstoff produzierende
Vorrichtung mit einer integrierten Wasserstoff-Reini-
gungs-Einheit bereitstellen und/oder kann mit einer
Wasserstoff verbrauchenden Vorrichtung integriert
sein, um so eine Wasserstoff verbrauchende Vorrich-
tung mit einer integrierten Wasserstoff-Reini-
gungs-Anlage bereitzustellen. Es versteht sich, daf}
die Wasserstoff-Reinheit des Produkt-Stroms, der
Wasserstoff-Gehalt des Nebenprodukt-Stroms, die
Prozentmenge an  Wasserstoff aus dem
Misch-Gas-Strom, der den Nebenprodukt-Strom bil-
det, und ahnliche Zusammensetzungen der Produkt-
und Nebenprodukt-Strome in Abhangigkeit von dem
Aufbau des Membran-Moduls und/oder den Betriebs-
bedingungen, innerhalb derer das Membran-Modul
verwendet wird, selektiv variiert werden kénnen. Bei-
spielsweise kdnnen die Zusammensetzungen des
Produkt-Stroms und des Nebenprodukt-Stroms we-
nigstens teilweise in Reaktion auf wenigstens die fol-
genden Faktoren schwanken: die Temperatur des
Membran-Moduls, der Druck des Membran-Moduls,
die Zusammensetzung der flir Wasserstoff selektiven
Membran, dem Verschleil3-Zustand der fur Wasser-
stoff selektiven Membran, der Dicke der fir Wasser-
stoff selektiven Membran, der Zusammensetzung
des Misch-Gas-Stroms, der Zahl der fur Wasserstoff
selektiven Membranen, die in dem Membran-Modul
verwendet werden, und der Zahl aufeinanderfolgen-
der Membranen, durch die der Misch-Gas-Strom, der

Produkt-Strom und/oder der Nebenprodukt-Strom
hindurchtreten kénnen.

[0040] Wie diskutiert, ist eine geeignete Struktur zur
Verwendung in einem Trenn-Bereich 38 ein Memb-
ran-Modul 44, das eine oder mehrere fur Wasserstoff
durchlassige und fir Wasserstoff selektive Membra-
nen) 46 enthalt. Die Membranen kénnen aus ir-
gendeinem fur Wasserstoff selektiven Material gebil-
det sein, das zur Verwendung in der Betriebs-Umge-
bung und bei den Betriebs-Bedingungen geeignet ist,
in denen das Membran-Modul betrieben wird, wie
beispielsweise einer Reinigungs-Einrichtung, einem
Brennstoff-Prozessor oder dergleichen. Beispiele ge-
eigneter Materialien fiir Membranen 46 sind Palladi-
um und Palladium-Legierungen und insbesondere
dinne Filme aus derartigen Metallen und Metall-Le-
gierungen. Palladium-Legierungen haben sich als
besonders wirksam herausgestellt, beispielsweise
Palladium mit 35 Gew.-% bis 45 Gew.-% Kupfer. Die-
se Membranen werden typischerweise aus einer
dinnen Folie gebildet, die etwa 0,001 in (25 pm) dick
ist. Es liegt jedoch innerhalb des Umfangs der vorlie-
genden Erfindung, dal die Membranen aus fur Was-
serstoff selektiven Metallen und Metall-Legierungen
gebildet sein kdnnen, die von den oben diskutierten
verschieden sind, und daf die Membranen Dicken
aufweisen konnen, die gréRer oder kleiner als die
oben diskutierten sind. Beispielsweise kann die
Membran dinner ausgebildet sein, bei einem ver-
gleichbaren Anstieg des Wasserstoff-Durchstroms.
Geeignete Mechanismen zur Reduzierung der Dicke
der Membran schlieRen ein Walzen, Sputtern und At-
zen ein. Ein geeigneter Atz-Prozess ist offenbart in
der US-Patentanmeldung mit dem amtlichen Akten-
zeichen Nr. 09/274,154, die am 22. Marz 1999 einge-
reicht wurde und den Titel ,Hydrogen-Permeable Me-
tal Membrane and Method for Producing the Same"
aufweist; die vollstadndige Offenbarung dieser Anmel-
dung wird durch die Inbezugnahme in die vorliegende
Anmeldung Gbernommen.

[0041] Die fur Wasserstoff durchldssigen Membra-
nen kdnnen paarweise um einen gemeinsamen Per-
meat-Kanal herum angeordnet sein und so eine
Membran-Umhillung bilden, wie dies in den in Bezug
genommenen Patentanmeldungen offenbart und
schematisch in Fig. 6 bei der Bezugsziffer 66 veran-
schaulicht ist. In einer derartigen Konfiguration kon-
nen die Membran-Paare als Membran-Umhillung
bezeichnet werden, und zwar dahingehend, dal sie
einen gemeinsamen Permeat-Kanal oder Gewin-
nungs-Gang definieren, durch den das Gas nach der
Permeation gesammelt und unter Bildung eines Was-
serstoff-reichen Stroms 42 (oder eines Produkt-Was-
serstoff-Stroms 14 oder eines Stroms 64 von gerei-
nigtem Wasserstoff, abhangig von der speziellen Im-
plementierung des Membran-Moduls) entfernt wer-
den kann.
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[0042] Es versteht sich, dal® die Membran-Paare
eine Vielzahl von geeigneten Formen annehmen
kénnen, wie beispielsweise planare Umhillungen
und rohrférmige Umhdllungen. In &hnlicher Weise
kénnen die Membranen unabhangig voneinander
durch einen Trager gestiitzt sein, wie beispielsweise
in Bezug auf eine End-Platte oder um einen zentralen
Durchgang. Zu Zwecken der Veranschaulichung be-
schreibt die folgende Beschreibung und die damit
verbundenen Figuren das Membran-Modul als eine
oder mehrere Membran-Umhdillungen 66. Es ver-
steht sich, daf die die Umhillung bildenden Membra-
nen zwei getrennte Membranen sein kdnnen oder
eine einzige Membran sein kénnen, die gefaltet, ge-
walzt oder in anderer Weise konfiguriert ist und so
zwei Membran-Bereiche oder Oberflachen 67 mit
Permeat-Flachen 68 definieren, die zueinander ori-
entiert sind und so einen Durchgang 69 zwischen ih-
nen definieren, von dem das Permeat-Gas gesam-
melt und abgezogen werden kann.

[0043] Um die Membranen gegen hohe Zufuhr-Dri-
cke zu stitzen, wird eine Stltze oder Sieb-Struktur
70 verwendet. Die Sieb-Struktur 70 liefert eine Stlitze
fur die Wasserstoff selektiven Membranen und
schlie3t noch spezieller Oberflachen 71 ein, gegenu-
ber denen, die Permeat-Seiten 68 der Membranen
abgestitzt werden. Die Sieb-Struktur 70 definiert
auch einen Gewinnungs-Durchgang 69, durch den
Gas nach der Permeation strémen kann, und zwar
sowohl quer als auch parallel zu der Flache der Mem-
bran, durch die das Gas hindurchtritt, wie dies sche-
matisch in Fig. 6 veranschaulicht ist. Das Perme-
at-Gas, das wenigstens im wesentlichen reines Was-
serstoff-Gas ist, kann dann gewonnen oder in ande-
rer Weise von dem Membran-Modul abgezogen wer-
den, wie beispielsweise unter Bildung von Strémen
42, 64 und/oder 14. Da die Membranen an der
Sieb-Struktur anliegen, ist es bevorzugt, dal die
Sieb-Struktur den Strom von Gas durch die fir Was-
serstoff selektive Membran nicht behindert. Das Gas,
das nicht durch die Membranen hindurchtritt, bildet
einen oder mehrere Nebenprodukt-Stréme, wie dies
schematisch in Fig. 6 veranschaulicht ist.

[0044] Um es zu wiederholen: Das in der vorliegen-
den Beschreibung diskutierte Membran-Modul kann
eine oder mehrere Membran-Umhillungen 66 ein-
schliel3en, typischerweise zusammen mit geeigneten
EinlaB- und AuslaR-Offnungen, durch die der
Misch-Gas-Strom, wie beispielsweise der Refor-
mat-Strom 36 oder der Misch-Gas-Strom 61 dem
Membran-Modul zugeleitet wird und Uber die die
Wasserstoff-reichen und Nebenprodukt-Stréme ent-
fernt werden. In einigen Ausfuhrungsformen kann
das Membran-Modul eine Mehrzahl von Memb-
ran-Umhullungen einschlieBen. Wenn das Memb-
ran-Modul eine Mehrzahl von Membran-Umhillun-
gen einschlielt, kann das Modul Fluid-Leitungen, die
die Umhillungen miteinander verbinden, einschlie-

Ren, wie beispielsweise um einen Misch-Gas-Strom
dem Modul zuzuleiten, gereinigtes Wasserstoff-Gas
daraus abzuziehen und/oder das Gas abzuziehen,
das nicht durch die Membranen an dem Memb-
ran-Modul hindurchtritt. Wenn das Membran-Modul
eine Vielzahl von Membran-Umhillungen ein-
schlief3t, kbnnen der Permeat-Strom, der Nebenpro-
dukt-Strom oder beide von einer ersten Memb-
ran-Umhillung zu einer weiteren Membran-Umhtil-
lung fur eine weitere Reinigung geschickt werden.

[0045] Eine Ausfihrungsform einer geeigneten
Sieb-Struktur 70 ist in den Fig. 7 und 8 gezeigt und
allgemein mit der Bezugsziffer ,72" bezeichnet. Die
Sieb-Struktur 72 schlie3t mehrere Sieb-Bauteile ein.
In der veranschaulichten Ausfihrungsform schlieRen
die Sieb-Bauteile ein grobmaschiges Sieb 74, das
zwischen feinmaschigen Sieben 76 sandwichartig
angeordnet ist, ein. Es versteht sich, dal} die Begriffe
»fein" und ,grob" relative Begriffe sind. Vorzugsweise
werden die dufReren Sieb-Bauteile zur Stitzung von
Membranen 46 ausgewahlt, ohne dal sie die Memb-
ranen durchléchern und ohne daR sie ausreichende
Offnungen, Kanten und andere Vorspriinge haben,
die die Membran durchléchern, schwachen oder in
anderer Weise unter den Betriebsbedingungen, unter
denen das Membran-Modul verwendet wird, schadi-
gen koénnen. Obwohl die Sieb-Struktur dafir sorgen
muss, dal} ein Strdmen des permeierten Gases allge-
mein parallel zu den Membranen gewahrleistet ist, ist
es bevorzugt, ein relativ gréberes Innen-Sieb-Bauteil
zu verwenden und so verstarkte parallele Stro-
mungsdurchgange zu schaffen. Mit anderen Worten:
Die feinmaschigeren Siebe liefern einen besseren
Schutz fur die Membranen, wahrend das gréberma-
schige Sieb ein besseres Stréomen allgemein parallel
zu den Membranen vorsieht.

[0046] GemalR dem Verfahren der vorliegenden Er-
findung wird ein Klebstoff, wie beispielsweise ein
Kontakt-Klebstoff, zum Befestigen von Membranen
46 an der Sieb-Struktur wahrend der Herstellung ver-
wendet. Ein Beispiel eines geeigneten Klebstoffs wird
von der Firma 3M unter der Handelsbezeichnung
~SUPER 77" verkauft. Ein Klebstoff kann zusatzlich
oder alternativ dazu verwendet werden, um wahrend
des Zusammenbaus die feinmaschigen Siebe an den
grobmaschigen Sieben 74 zu befestigen. In Fig. 7
werden die Bezugsziffern 78 und 80 dazu verwendet,
um jeweils eine Klebe-Verbindung von Membran 46
mit der Sieb-Struktur 70 und den einzelnen Sieb-Bau-
teilen 73 zu bezeichnen. Es versteht sich, dall die
Klebstoffe 78 und 80 die gleiche oder unterschiedli-
che Zusammensetzung(en), Dicke(n) und/oder Auf-
bringungs-Verfahren aufweisen kénnen.

[0047] Die Verwendung eines Klebstoffs 78 ermdg-
licht es, dal® die sandwichartige Sieb-Struktur als
eine Einheit in einer ausgewahlten Konfiguration er-
halten bleiben kann, wie beispielsweise die flache,
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planare Konfiguration, wie sie in den Fig. 7 und 8 ge-
zeigt ist. Die Verwendung eines Klebstoffs 80 ermdg-
licht es, dal die dinnen Membranen fest an der
Sieb-Struktur ohne das Auftreten von Falten in der
Membran befestigt werden. Es ist wichtig, da® diese
Komponenten flach und in engem Kontakt wahrend
des Zusammenbaus des Membran-Moduls gehalten
werden. Wenn sich die Membran auffaltet oder wenn
sich die Sieb-Struktur auffaltet, dann bildet sich eine
Faltung in der Membran wahrend des Gebrauchs.
Wenn in dhnlicher Weise die Membranen ungenau in
Relation zu der Sieb-Struktur angeordnet werden,
kénnen ebenfalls Falten auftreten, beispielsweise
dann, wenn das Membran-Modul mit Druck beauf-
schlagt wird. Wie oben ausgefihrt, fuhren Falten in
der Membran zu Spannungsbrichen und Ermu-
dungsbrichen, was ein Versagen des Membran-Mo-
duls und eine Verunreinigung des gereinigten
Gas-Stroms hervorruft.

[0048] In der Praxis wird eine leichte Beschichtung
aus Kontakt-Klebstoff 78 auf die beiden einander ge-
genuberliegenden Haupt-Flachen des grobmaschi-
gen Siebs 74 aufgespriht oder in anderer Weise auf-
gebracht, und die feinmaschigen Siebe 76 werden
befestigt, und zwar eines an jeder Haupt-Oberflache
des groben Siebs. Der Klebstoff 78 halt die
Sieb-Struktur 72 zusammen. Alternativ dazu kann
der Klebstoff auf Siebe 76 aufgebracht werden, statt
auf das grobmaschige Sieb aufgebracht zu werden.
In &hnlicher Weise wird der Klebstoff 80 zwischen
den entsprechenden Flachen des feinmaschigen
Siebs aufgebracht, und die flir Wasserstoff selektiven
Membranen 46 kénnen dann klebemalfig auf den
einander gegenuberliegenden Flachen der feinma-
schigen Siebe befestigt werden. Wie in der vorliegen-
den Beschreibung diskutiert, wird der Klebstoff we-
nigstens im wesentlichen oder sogar vollstandig nach
der Fabrikation der Membran-Umhillung und/oder
der Membran-Module entfernt, damit er den Betrieb
der Membran-Umhillungen nicht stort.

[0049] Es liegt innerhalb des Umfangs der Erfin-
dung, dal die Sieb-Bauteile von ahnlicher oder der
gleichen Konstruktion sein kdénnen und dal® mehr
oder weniger Sieb-Bauteile verwendet werden kon-
nen. Es liegt auch im Umfang der vorliegenden Erfin-
dung, dal irgendein geeignetes Trager-Medium, das
es ermoglicht, dall permeiertes Gas in dem Gewin-
nungs-Gang allgemein parallel und quer zu den
Membranen stromt, verwendet werden kann. Bei-
spielsweise kdnnen porése Keramik-Materialien, po-
roser Kohlenstoff, poréses Metall, Keramik-Schaum,
Kohlenstoff-Schaum und Metall-Schaum zum Ausbil-
den der Sieb-Struktur 70 entweder allein oder in
Kombination mit einem oder mehreren Sieb-Bautei-
len 73 verwendet werden. Als anderes Beispiel kon-
nen feinmaschige Siebe 76 aus dem expandierten
Metall statt aus einem Vlies-Material gebildet wer-
den. Vorzugsweise wird die Sieb-Struktur 70 aus ei-

nem gegen Korrosion bestandigen Material gebildet,
das nicht die Arbeitsweise des Membran-Moduls und
der Vorrichtungen stért, mit denen das Membran-Mo-
dul verwendet wird. Beispiele geeigneter Materialien
fur Metall-Sieb-Bauteile schlieRen nicht-rostende
Stahle, Titan und Legierungen daraus, Zirkonium und
Legierungen darauf, korrosionsbestandige Legierun-
gen einschlieRlich Inconel™-Legierungen, wie bei-
spielsweise 800H™- und Hastelloy™-Legierungen
sowie Legierungen aus Kupfer und Nickel, wie bei-
spielsweise Monel™, ein.

[0050] Ein Beispiel eines expandierten Me-
tall-Sieb-Bauteils ist in Fig. 9 gezeigt und allgemein
mit der Bezugsziffer 82 bezeichnet. Expandierte Me-
tall-Platten schlieBen ein Gitterwerk 83 aus Metall
ein, das eine Vielzahl von Offnungen 84 definiert,
durch die permeiertes Gas flieken kann. Obwohl an-
dere Prozesse verwendet werden kénnen, kénnen
expandierte Metall-Platten gebildet werden durch
Einkerben einer Platte aus Metall und anschlieRen-
des Recken des Metalls unter Schaffen von Offnun-
gen, wie beispielsweise den Offnungen 84 an den
Kerben. Es versteht sich, da® das expandierte Me-
tall-Sieb-Bauteil in Fig. 9 nur schematisch veran-
schaulicht wird und dal} die tatsadchliche Form der
Offnungen schwanken kann und oft Formen aufweist,
die allgemein Sechsecken, Parallelogrammen oder
anderen geometrischen Formen ahneln, wie dies bei-
spielsweise in Fig. 12 gezeigt ist. Die Platte kann
auch einen stabilen Umfangs-Bereich 86 einschlie-
Ren, was deswegen vorteilhaft ist, weil dieser frei von
Vorsprungen, Graten und anderen drahtartig diinnen
Enden ist, wie sie in vliesmaschigen Siebbauteilen
vorhanden sind und die fur Wasserstoff selektive
Membranen durch Stechen oder in anderer Weise
schadigen kdnnen. Obwohl nur ein Teilabschnitt des
expandierten Metall-Sieb-Bauteils 82 in Fig.9 ge-
zeigt ist, kann sich der Umfangs-Bereich 86 des
Sieb-Bauteils um das ganze Sieb-Bauteil herum er-
strecken. Alternativ dazu koénnen nur die Um-
fangs-Bereiche, die in Kontakt mit den Membranen
46 treten, stabile Flachen sein.

[0051] Alle vorstehend beschriebenen Metall-
sieb-Zusammensetzungen kénnen einen Uberzug 85
auf einer Oberflache 71 einschlieRen (wie beispiels-
weise in Fig. 6 gezeigt). Beispiele geeigneter Uber-
zuge schliefden solche aus Aluminiumoxid, Wolfram-
carbid, Wolframnitrid, Titancarbid, Titannitrid und Mi-
schungen daraus ein. Diese Beschichtungen sind all-
gemein gekennzeichnet als thermostabil im Hinblick
auf die Zersetzung in Gegenwart von Sauerstoff. Ge-
eignete Uberziige werden aus Materialien, wie bei-
spielsweise Oxiden, Nitriden, Carbiden oder interme-
tallischen Verbindungen gebildet, die als Uberzug
aufgebracht werden koénnen und die thermodyna-
misch stabil im Hinblick auf eine Zersetzung in Ge-
genwart von Wasserstoff unter den Betriebsparame-
tern (Temperatur, Druck usw.) sind, denen das Mem-
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bran-Modul unterworfen wird. Alternativ dazu kann
der Uberzug auf expandiertes Metall-Sieb-Bauteil
aufgebracht werden, das anstelle eines feinmaschi-
gen Siebs verwendet wird; in diesem Fall wird der
Uberzug auf wenigstens eine Oberfliche des expan-
dierten Maschenwerks aufgebracht, das mit der fur
Wasserstoff selektiven Membran 46 in Kontakt
kommt. Geeignete Verfahren zum Aufbringen solcher
Beschichtungen auf das Sieb oder das expandierte
Metall-Sieb-Bauteil schlielien chemische Abschei-
dung aus der Dampfphase, Sputtern, thermische
Verdampfung, thermisches Aufspriihen und — im Fall
von wenigstens Aluminiumoxid — die Abscheidung
des Metalls (z.B. Aluminium) und die anschlielende
Oxidation des Metalls unter Erhalt von Aluminiumo-
xid ein. In wenigstens einigen Ausfiihrungsformen
kénnen die Uberziige in der Weise beschrieben wer-
den, dal sie eine intermetallische Diffusion zwischen
den fir Wasserstoff selektiven Membranen und der
Sieb-Struktur verhindern.

[0052] Vorzugsweise werden die Sieb-Struktur und
die Membranen in ein Membran-Modul eingearbeitet,
das Rahmen-Bauteile 88 einschlielit, die dafir ange-
passt sind, die Membran-Umhdllungen zu versiegeln,
zu tragen und/oder miteinander zu verbinden, und
zwar zur Verwendung in Brennstoff-Verarbei-
tungs-Systemen, Gas-Reinigungs-Systemen und
dergleichen. Ein feinmaschiges Metallsieb 76 passt
in den Permeat-Rahmen 90. Ein expandiertes Metall-
sieb-Bauteil 86 kann entweder in den Permeat-Rah-
men 90 passen oder sich wenigstens teilweise Uber
die Oberflache des Permeat-Rahmens 90 hinaus er-
strecken. Beispiele geeigneter Rahmen-Bauteile 88
schlielen Trager-Rahmen und/oder Dichtungen ein.
Diese Rahmen, Dichtungen oder andere Tra-
ger-Strukturen kdnnen auch wenigstens teilweise die
Fluid-Leitungen definieren, die die Membran-Umhiil-
lungen in einer Ausfihrungsform eines Memb-
ran-Moduls 44 verbinden, das zwei oder mehr Mem-
bran-Umhillungen enthalt. Beispiele geeigneter
Dichtungen sind flexible Graphit-Dichtungen, obwohl
andere Materialien verwendet werden kdnnen, wie
dies beispielsweise von den Betriebs-Bedingungen
abhangt, bei denen ein spezielles Membran-Modul
verwendet wird.

[0053] Ein Beispiel einer Membran-Umhillung 66,
die Rahmen-Bauteile 88 einschliel3t, ist in Fig. 10 ge-
zeigt. Wie gezeigt, wird die Sieb-Struktur 70 in einem
Permeat-Rahmen 90 angeordnet, der einen Teil ei-
nes Membran-Moduls 44 bildet. Die Sieb-Struktur
und der Rahmen 90 kdénnen gemeinsam als
Sieb-Rahmen oder Permeat-Rahmen 91 bezeichnet
werden. Permeat-Dichtungen 92 und 92' sind an dem
Permeat-Rahmen 90 befestigt, vorzugsweise, jedoch
nicht notwendigerweise, unter Verwendung einer
weiteren dunnen Aufbringung eines Klebstoffs. Als
nachstes sind Membranen 46 an der Sieb-Struktur 70
unter Anwendung einer dinnen Aufbringung eines

Klebstoffs befestigt, wie beispielsweise durch Auf-
sprihen oder anderweitiges Ausbringen des Kleb-
stoffs auf eine der beiden Komponenten Membran
und/oder Sieb-Struktur oder auf beide. Sorgfalt sollte
aufgewendet werden, um sicherzustellen, daR die
Membranen flach und fest an dem entsprechenden
Sieb-Bauteil 73 befestigt sind. Am Ende werden Zu-
fuhr-Platten oder Dichtungen 94 und 94' gegebenen-
falls befestigt, beispielsweise durch Anwendung ei-
ner weiteren dinnen Aufbringung eines Klebstoffs.
Die resultierende Membran-Anordnung wird dann mit
Zufuhr- oder End-Platten unter Bildung eines Memb-
ran-Moduls 44 gestapelt. Gegebenenfalls kénnen
zwei oder mehr Membran-Umhillungen zwischen
den Endplatten gestapelt werden.

[0054] Gegebenenfalls kann jede Membran 46 an
einem Rahmen 104 fixiert werden, wie beispielswei-
se einem Metallrahmen und einem solchen Rahmen,
wie er in Fig. 11 gezeigt ist. Wenn dies der Fall ist,
wird die Membran an dem Rahmen, beispielsweise
durch Ultraschall-Schweilten oder einem anderen
geeigneten Befestigungs-Mechanismus, befestigt,
und die Membran-Rahmen-Anordnung wird dann an
der Sieb-Struktur 70 unter Verwendung eines Kleb-
stoffs befestigt. Andere Beispiele von Befestigungs-
mechanismen zum Fixieren der Membran 46 an ei-
nem Rahmen 104 erreichen gasdichte Abdichtungen
zwischen Platten, die die Membran-Umhdillung 66 bil-
den, sowie zwischen den Membran-Umhillungen,
und schlieRen einen oder mehrere der Schritte Verlo-
ten, Abdichten und Verschweif3en ein. Die Membran
und der daran befestigte Rahmen kénnen gemein-
sam als Membran-Platte 96 bezeichnet werden.

[0055] Zu Zwecken der Veranschaulichung wird die
Geometrie einer Fluid-Durchstrém-Membran-Umhtil-
lung 66 im Hinblick auf die in Fig. 10 gezeigte Aus-
fuhrungsform der Umhullung 66 beschrieben. Wie
gezeigt, wird ein Misch-Gas-Strom, wie beispielswei-
se ein Reformat-Strom 36, der Membran-Umhdillung
zugeleitet und kommt mit den AuRenflachen 97 der
Membranen 46 in Kontakt. Das Wasserstoff-Gas, das
durch die Membranen hindurchtritt, tritt in den Gewin-
nungs-Gang 69 ein, der zwischen den Permeat-FIa-
chen 68 der Membranen gebildet ist. Der Gewin-
nungs-Gang steht in Fluid-Verbindung mit Gangen
100, durch die der Permeat-Strom aus der Memb-
ran-Umhullung abgezogen werden kann. Der Teil des
Misch-Gas-Stroms, der nicht durch die Membranen
hindurchtritt, stromt zu einem Gang 98, durch den
dieses Gas als Nebenprodukt-Strom 40 abgezogen
werden. In Fig. 10 ist ein einziger Nebenpro-
dukt-Gang 98 gezeigt, wahrend in Fig. 11 ein Paar
von Gangen 98 und 102 gezeigt ist, um zu veran-
schaulichen, daR irgendeiner der in der vorliegenden
Beschreibung beschriebenen Gange alternativ mehr
als einen Flissigkeitsgang einschliefen kann. Es
versteht sich, dal} die Pfeile, die zum Veranschauli-
chen der Stromung der Strome 40 und 42 verwendet
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werden, schematisch veranschaulicht wurden und
daf} die Stromungsrichtung durch die Gange 98, 100
und 102 schwanken kann, beispielsweise in Abhan-
gigkeit von der Konfiguration eines speziellen Memb-
ran-Moduls.

[0056] In Fig. 12 ist ein anderes Beispiel einer ge-
eigneten Membran-Umhdllung 66 gezeigt. Zu Zwe-
cken der Veranschaulichung ist die Umhullung 66 so
gezeigt, dal® sie eine allgemein rechtwinklige Form
aufweist. Die Umhdllung von Fig. 12 liefert auch ein
anderes Beispiel einer Membran-Umhillung, die ein
Paar Nebenprodukt-Gange 98 und 102 und ein Paar
Wasserstoff-Gange 100 aufweist. Wie gezeigt,
schliel3t die Umhdillung 66 Dichtungen oder Ab-
standshalter-Platten 94 als duferste Platten in den
Stapel ein. Allgemein schlief3t jede der Abstandshal-
ter-Platten einen Rahmen 106 ein, der einen inneren
offenen Bereich 108 definiert. Jeder innere offene
Bereich 108 schliel3t seitlich an Gange 98 und 102
an. Die Gange 100 sind jedoch — bezogen auf den of-
fenen Bereich 108 — geschlossen und isolieren da-
durch den Wasserstoff-reichen Strom 42. Memb-
ran-Platten 96 liegen benachbart und innerhalb der
Platten 94. Die Membran-Platten 96 schliel3en je-
weils als zentralen Abschnitt davon eine fur Wasser-
stoff selektive Membran 46 ein, die an einem Auf3en-
rahmen 104 befestigt sein kann, der flir Zwecke der
Veranschaulichung gezeigt ist. Bei den Platten 96
sind alle Offnungen in Bezug auf die Membran 46 ge-
schlossen. Jede Membran liegt benachbart einer ent-
sprechenden Membran mit offenen Bereichen 108,
d.h. benachbart dem Strom von Misch-Gas, das bei
der Umhdllung ankommt. Dies liefert die Gelegenheit
fur Wasserstoff, durch die Membran hindurchzutre-
ten, wobei die verbleibenden Gase, d.h. die Gase, die
den Nebenprodukt-Strom 40 bilden, den offenen Be-
reich 108 durch die Leitung 102 verlassen. Die
Sieb-Platte 91 liegt zwischen den Membran-Platten
96, d.h. auf der Innenseite oder Permeat-Seite jeder
der Membranen 46. Die Sieb-Platte 91 schlief3t eine
Sieb-Struktur 70 ein. Die Gange 98 und 102 sind in
Bezug auf den zentralen Bereich der Sieb-Platte 91
geschlossen, und sie isolieren dadurch den Neben-
produkt-Strom 40 und den Reformat-reichen Strom
36 von dem Wasserstoff-reichen Strom 42. Die Gan-
ge 100 sind fiir den Innenbereich der Sieb-Platte 91
offen. Wasserstoff, der durch die angrenzenden
Membranen 46 hindurchgetreten ist, wandert entlang
der und durch die Sieb-Struktur 70 zu den Gangen
100 und méglicherweise zu einer Auslak-Offnung als
Wasserstoff-reicher Strom 42.

[0057] Wie diskutiert, kann das Membran-Modul 44
eine oder mehrere Membran-Umhdillungen einschlie-
Ren, in denen die Membranen klebend an die Siebs-
truktur gebunden wurden und/oder in denen die
Sieb-Struktur zwei oder mehr Sieb-Bauteile 83 ein-
schliefdt, die klebemalig aneinandergebunden sind.
Typischerweise schliel3t das Membran-Modul weiter

End-Platten mit EinlaB- und AuslaR-Offnungen ein,
durch die das Misch-Gas, der Produkt-Strom (oder
Wasserstoff-reiche Strom) und der Nebenpro-
dukt-Strom aus dem Membran-Modul entfernt wer-
den. Ein Beispiel eines geeigneten Membran-Moduls
ist in Fig. 13 in Form eines Platten-Membran-Moduls
gezeigt. Wie gezeigt, enthalt das Modul End-Platten
110, zwischen denen eine oder mehrere Memb-
ran-Umhullungen) 66 enthalten sind. In der veran-
schaulichten Ausfihrungsform sind drei Memb-
ran-Umhullungen fur Zwecke der Veranschaulichung
gezeigt; es versteht sich jedoch, dafl mehr oder we-
niger Umhullungen verwendet werden kdnnen. Die
Membran-Umhillungen stehen in Fluid-Verbindung
mit wenigstens einer der End-Platten, durch die der
Misch-Gas-Strom zugeleitet wird und von denen der
Nebenprodukt-Strom 40 und der Wasserstoff-reiche
Strom 42 entfernt werden.

[0058] Wie in der veranschaulichenden Ausfih-
rungsform von Fig. 13 gezeigt, enthalt eine der
End-Platten eine Reformat-EinlaR-Offnung 112 fiir ei-
nen Misch-Gas-Strom, wie beispielsweise einen Re-
format-Strom 36 oder fiir irgendeinen der anderen
Zufuhr-Stréome zu den Membran-Modulen, die in der
Beschreibung diskutiert wurden. Die End-Platten
schlieRen weiter ein Paar AuslaR-Offnungen 114 fiir
den Permeat-Strom oder Wasserstoff-reichen Strom
42 und eine AblaR-Offnung 116 fiir einen Nebenpro-
dukt-Strom 40 ein. Es versteht sich, daf} die Zahl und
die GréRe der Offnungen fiir jeden Strom schwanken
kann und daR wenigstens eine der Offnungen in der
anderen End-Platte oder an irgendeiner anderen
Stelle an dem Membran-Modul enthalten sein kann,
wie beispielsweise an dem Gehause 118 zwischen
den End-Platten, wie dies in Fig. 15 gezeigt ist.

[0059] Wie gezeigt, schlieRen die Membran-Umhiil-
lungen Leitungen 98, 100 und 102 ein, die eine Flu-
id-Verbindung mit den Einlai- und AuslaR-Offnungen
und zwischen den Membran-Umhdillungen darstel-
len. Wenn die Membran-Umbhdillungen 66 im Stapel
angeordnet sind, liegen diese verschiedenen Offnun-
gen in Reihe und stellen Fluid-Leitungen dar.

[0060] Beim Betrieb wird Reformat-Gas in das
Membran-Modul durch die Offnung 112 eingeleitet
und wird den Membran-Umhillungen zugeleitet.
Wasserstoff-Gas, das durch die fir Wasserstoff se-
lektiven Membranen 46 hindurchtritt, stromt zu den
Leitungen 100 und wird aus dem Membran-Modul
tber die Offnungen 114 entfernt. Der Rest der Refor-
mat-Gase, namlich der Mengenanteil, der nicht durch
die fur Wasserstoff selektiven Membranen hindurch-
tritt, stromt zum Gang 102 und wird aus dem Memb-
ran-Modul als Nebenprodukt-Strom 40 durch die Off-
nung 116 entfernt.

[0061] Es versteht sich, dalk die Geometrie der Rah-
men-Bauteile, Dichtungen, Membranen und
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Sieb-Bauteile, die in den Fig. 7 bis 13 gezeigt sind,
als veranschaulichende Beispiele gezeigt werden,
und es versteht sich, dal® diese Komponenten ir-
gendeine geeignete Form aufweisen kénnen. Bei-
spielsweise werden Veranschaulichungen von kreis-
férmigen und rechtwinkligen Platten-Membran-Um-
hdllungen in den Fig. 10 bis 13 fir Veranschauli-
chungszwecke veranschaulicht. Andere Formen und
andere Konfigurationen, wie beispielsweise rohrfor-
mige Konfigurationen, liegen ebenfalls im Umfang
der vorliegenden Erfindung. In &hnlicher Weise kann
die Konfiguration und Orientierung der Durchgénge
durch die Dichtungen und Platten schwanken, und
zwar in Abhangigkeit von der speziellen Anwendung,
mit der das Membran-Modul verwendet wird.

[0062] Membran-Module, die Palladium-Legie-
rungs-Membranen enthalten, die durch Kleben an die
Sieb-Struktur 70 gebunden sind, werden zur Entfer-
nung der Klebstoffe oxidierenden Bedingungen vor
dem anfanglichen Betrieb des Membran-Moduls un-
terworfen. Wenn der Kleber nicht vollstandig vor dem
Betrieb entfernt ist, kann sich der Kohlenstoff-Rest
von dem Kleber mit der Membran aus Palladium-Le-
gierung verschmelzen und ein Sinken der Wasser-
stoff-Permeabilitdt hervorrufen. In extremen Fallen
kann der mit der Palladium-Legierungs-Membran
verschmolzene Kohlenstoff eine briichige Legierung
ausbilden, die unter Betriebsbedingungen physisch
versagt. Der Betrieb des Membran-Moduls bildet kei-
nen zwingenden Teil des Verfahrens der Erfindung
zur Bildung eines Membran-Moduls.

[0063] Das Ziel der oxidativen Konditionierung ist,
den Kleber herauszubrennen, ohne bermaRig die
Palladium-Legierungs-Membran zu oxidieren. Ein
Satz geeigneter Bedingungen unter Verwendung der
oben beschriebenen Membran-Zusammensetzun-
gen und des oben beschriebenen Klebstoffs ist, das
Membran-Modul auf 200 °C zu erhitzen, wahrend
man Luft sowohl Uber die Zustrom-Seite als auch
Uber die Permeat-Seite der Membran leitet. Ein be-
vorzugtes Verfahren ist es, das Membran-Modul auf
200 °C zu erhitzen, wahrend die Zufuhr-Seite mit ei-
nem Druck beaufschlagt wird, der gréRer ist als der
Druck auf der Permeat-Seite der Membranen, indem
man einen langsamen Spul-Strom von Luft anwendet
(> 1 ml/min). Dricke im Bereich von etwa 50 psig
(0,35 MPa) bis etwa 200 psig (1,4 MPa) haben sich
als wirksam herausgestellt. Luft mit einem Druck von
etwa Umgebungsdruck wird tber die Permeat-Seite
der Membran mit einer Geschwindigkeit > 1 ml/min
geleitet. Diese Bedingungen werden fir etwa 15 bis
25 Stunden aufrechterhalten. Danach wird die Tem-
peratur auf 400 °C erhdht, wahrend man den Luft-
druck und die Strémungsgeschwindigkeit Gber der
Zufuhr-Seite und der Permeat-Seite der Membranen
aufrechterhalt. Die Temperatur wird bei 400 °C fir
etwa 2 bis 5 h gehalten. Nach Abschluss dieser Kon-
ditionierung des Membran-Moduls ist der Klebstoff

aus dem Membran-Modul herausgebrannt, und das
Modul ist bereit fir die Aufnahme eines Wasserstoff
enthaltenden Zufuhr-Stroms, der gereinigt werden
soll. Experimente haben gezeigt, dal diese Verfah-
rensweise zu Membran-Modulen flihren, die Memb-
ranen enthalten, die frei sind von Falten und die keine
Ubermafig starke Kontamination mit Kohlenstoff auf-
weisen.

[0064] Es versteht sich, dal} die oben beschriebe-
nen Bedingungen prasentiert wurden, um ein veran-
schaulichendes Beispiel zu liefern, und dal die Be-
triebsbedingungen schwanken kénnen. Beispielswei-
se kénnen unterschiedliche Bedingungen verwendet
werden aufgrund solcher Faktoren wie unterschiedli-
cher Membran-Zusammensetzung, unterschiedli-
cher Membran-Dicke und unterschiedlicher Klebstof-
fe. In ahnlicher Weise kann das erfundene Verfahren
unter Verwendung eines Klebstoffs zur Befestigung
von fur Wasserstoff selektiven Membranen auf einem
oder mehreren Trager-Sieben bei Reinigungsanord-
nungen verwendet werden, die verschieden sind von
den Brennstoff-Verarbeitungs-Anordnungen, wie sie
in der vorliegenden Beschreibung und in den durch
Inbezugnahme angesprochenen Patentanmeldun-
gen beschrieben sind.

[0065] Ein Beispiel eines Brennstoff-Prozessors 12,
der ein Membran-Modul 44 gemal der vorliegenden
Erfindung enthalt, ist in Fig. 14 gezeigt. In der veran-
schaulichten Ausfihrungsform ist der Brennstoff-Pro-
zessor 12 als Dampf-Reformier-Einrichtung 30 ge-
zeigt, die einen Reformier-Katalysator 34 enthalt. Al-
ternativ dazu kann die Reformier-Anlage 30 eine au-
tothermale Reformier-Anlage sein, die ein Autother-
mal-Reformier-Katalysator-Bett enthélt. Es versteht
sich, dafl der Brennstoff-Prozessor 12 irgendeine
Vorrichtung sein kann, die dafuir angepasst ist, Was-
serstoffgas zu produzieren, wie beispielsweise die
Vorrichtungen, die in der vorliegenden Beschreibung
diskutiert wurden.

[0066] In der Ausflihrungsform einer Dampf-Refor-
mier-Anlage 30, wie sie in Fig. 14 gezeigt ist, wird ein
Zufuhr-Strom 16 einem Verdampfungs-Bereich 150
zugeleitet, der — wie gezeigt — eine Verdampfungs-
spule 151 enthalt, in der der Zufuhr-Strom verdampft
wird. Bei einer Dampf-Reformier-Einheit schlief3t ein
geeigneter Zufuhr-Strom Wasser und ein Kohlenstoff
enthaltendes Ausgangsmaterial ein, wie beispiels-
weise einen oder mehrere Alkohole oder Kohlenwas-
serstoffe. Wenn das Kohlenstoff enthaltende Aus-
gangsmaterial mit Wasser mischbar ist, kénnen das
Ausgangsmaterial und Wasser gemischt und dann
verdampft werden. Wenn das Kohlenstoff enthalten-
de Ausgangsmaterial nicht mit Wasser mischbar ist,
wird das Wasser typischerweise verdampft und dann
mit dem Kohlenstoff enthaltenden Ausgangsmaterial
gemischt. In der veranschaulichten Ausfihrungsform
ist die Verdampfungsspule 190 innerhalb der Schale
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31 der Reformieranlage enthalten. Es liegt innerhalb
des Umfangs der Erfindung, dall der Verdamp-
fungs-Bereich (und die Verdampfungs-Spule) aul3er-
halb der Schale des Brennstoff-Prozessors angeord-
net sein kann/kdnnen, wie beispielsweise sich um die
Schale erstrecken kdnnen oder in anderer Weise au-
Rerhalb der Schale angeordnet sein kénnen.

[0067] Der verdampfte Zufuhr-Strom wird dann dem
Wasserstoff produzierenden Bereich 32 zugeleitet,
der — im Zusammenhang mit einer Reformier-Anlage
— wenigstens ein Reformier-Katalysator-Bett enthalt.
Der Reformat-Strom 36, der ein Misch-Gas-Strom ist,
der Wasserstoff-Gas und andere Gase enthalt, wird
dann dem Membran-Modul 44 zugeleitet, das den
Misch-Gas-Strom in einen Wasserstoff-reichen
Strom 42 und einen Nebenprodukt-Strom 40 trennt,
wie dies oben diskutiert wurde. Die veranschaulichte
Reformier-Anlage demonstriert, daf3 der Nebenpro-
dukt-Strom verwendet werden kann, um etwas oder
die gesamte Menge an Brennstoff fir die Heiz-Ein-
richtung 152 der Reformier-Anlage zu liefern. Die
Heiz-Anlage 152 schlieft ein Heiz-Element 153 ein,
das - in der veranschaulichten Ausfuhrungsform —
die Form einer Zindkerze annimmt. Beispiele ande-
rer geeigneter Heiz-Elemente schlieBen Glih-Ker-
zen, Pilot-Lichter, Verbrennungs-Katalysatoren, Wi-
derstandsheizer und Kombinationen daraus ein, wie
beispielsweise eine Glihkerze in Kombination mit ei-
nem Verbrennungs-Katalysator.

[0068] Die Heiz-Anlage 152 verbraucht einen
Brennstoff-Strom 154, der ein verbrennbarer Brenn-
stoff-Strom oder ein elektrischer Strom sein kann, ab-
hangig von dem Typ Heizelement, das in der
Heiz-Anlage verwendet wird. In der veranschaulich-
ten Ausfuhrungsform bildet die Heizanlage einen Teil
einer Verbrennungskammer 155 oder eines Verbren-
nungs-Bereichs 155, und der Brennstoff-Strom
schlief3t einen verbrennbaren Brennstoff und Luft von
einem Luft-Strom 156 ein. Der Brennstoff kann von
einer externen Quelle stammen, wie dies schema-
tisch bei 157 veranschaulicht ist, oder kann wenigs-
tens teilweise von dem Nebenprodukt-Strom 40 von
dem Membran-Modul 44 gebildet werden. Es liegt in-
nerhalb des Umfangs der Erfindung, dal wenigstens
eine Teilmenge des Brennstoff-Stroms auch von dem
Produkt-Wasserstoff-Strom 14 gebildet werden kann.
In der veranschaulichten Ausfihrungsform stromt
das Abgas von dem Verbrennungsbereich 155 durch
Heizleitungen 158 in dem Reformier-Bereich 32 und
liefert so zusatzliches Heizen fir den Reformier-Be-
reich. Die Leitungen 168 kdnnen eine Vielzahl von
Formen annehmen, einschlie3lich mit Lamellen ver-
sehener Réhren und Spiralen und stellen eine ausrei-
chende Oberflache und eine erwiinschte einheitliche
Verteilung von Hitze im gesamten Reformier-Bereich
132 sicher.

[0069] In Fig. 15 ist ein weiteres veranschaulichen-

des Beispiel einer Dampf-Reformier-Anlage gezeigt,
die ein Membran-Modul 44 enthalt, das nach einem
Verfahren gemal der vorliegenden Erfindung erhalt-
lich ist. Wie gezeigt, schlie3t der Reformier-Bereich
eine Mehrzahl von Reformier-Katalysator-Réhren
162 ein, die einen Reformier-Katalysator 34 enthal-
ten. Der verdampfte Zufuhr-Strom von dem Ver-
dampfungs-Bereich 150 wird an die Réhren 162 tber
einen Verteiler 172 geleitet, der den Zufuhr-Strom
zwischen den Reformier-Katalysator-Rohren verteilt.
Wie in Fig. 15 in gestrichelten Linien gezeichnet ist,
kann der Verteiler alternativ auRerhalb der Schale 31
angeordnet sein und ermdglicht so einen Zugang zu
dem Verteiler von auflerhalb der Schale, wie bei-
spielsweise fir den Zweck, die relative Verteilung des
verdampften Zufuhr-Stroms zwischen den Refor-
mier-Katalysator-Réhren einzustellen. In &hnlicher
Weise ist auch gezeigt, dafld sich Bereiche 160 der
Reformier-Katalysator-Réhren Uber die Schale 31 hi-
naus erstrecken.

[0070] Die Dampf-Reformier-Einheit von Fig. 15 lie-
fert auch ein Beispiel eines Brennstoff-Prozessors
12, in dem der Nebenprodukt-Strom entweder als ein
Teil des Brennstoff-Stroms 154 fir den Verbren-
nungsbereich 155 verwendet werden kann oder (bei-
spielsweise durch eine Druck-Ablal-Ventil-Anord-
nung 164) abgelassen werden kann oder durch eine
Fluid-Leitung 166 zur Lagerung oder Verwendung
aullerhalb des Brennstoff-Prozessors 12 geleitet
werden kann. Auch sind in Fig. 10 Strémungs-Regu-
latoren 160 fir Hitze gezeigt, die durch die Heiz-An-
lage 152 in dem Verbrennungsbereich 155 produziert
wird. In der veranschaulichten Ausflihrungsform ha-
ben die Regulatoren 168 die Form von Offnungen in
einem Verbrennungsverteiler 170. Die Offnungen re-
gulieren den Weg, entlang dem Verbrennungs-Abga-
se von dem Verbrennungsbereich 155 durch den Re-
formier-Bereich 32 wandern. Beispiele einer geeig-
neten Stelle der Anordnung der Offnungen schlieRen
eine oder mehrere Offnungen distal zu der Heiz-An-
ordnung 152 und eine Mehrzahl von Offnungen ein,
die entlang der Lange des Verteilers 170 verteilt sind.
Wenn eine Verteilung der voneinander entfernt ange-
ordneten Offnungen verwendet wird, kénnen die Off-
nungen in gleichem Abstand entfernt angeordnet
sein, oder die Offnungen kénnen entfernt von dem
Brenner mehr vorherrschend sein. In dhnlicher Weise
kann die GroRe der Offnungen einheitlich sein oder
kann schwanken, beispielsweise unter Verwendung
gréRerer Offnungen entfernt von der Heiz-Anordnung
152.

[0071] Es versteht sich, dal} die in den Fig. 14 und
15 gezeigten Dampf-Reformier-Anlagen fur Zwecke
der Veranschaulichung gezeigt und beschrieben wur-
den und nicht so verstanden werden sollten, dal sie
ausschlieBliche Ausfuhrungsformen von Brenn-
stoff-Prozessoren oder Dampf-Reformier-Anlagen
darstellen, mit denen die Membran-Module verwen-
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det werden konnen, die nach einem Verfahren ge-
maf der Erfindung erhaltlich sind. Stattdessen kon-
nen die Struktur und die Komponenten von Refor-
mier-Anlagen und Brennstoff-Prozessoren, die Mem-
bran-Module gemaf der Erfindung enthalten, unter-
schiedlich ausgebildet sein.

Industrielle Anwendbarkeit

[0072] Die vorliegende Erfindung ist anwendbar bei
irgendeiner Vorrichtung, bei der ein Strom, der Was-
serstoff-Gas enthalt, gereinigt wird und so ein gerei-
nigter Wasserstoff-Strom erzeugt wird. Die Erfindung
ist in ahnlicher Weise anwendbar auf Brennstoff-Pro-
zessor-Systeme, in denen Wasserstoff-Gas aus ei-
nem Zufuhr-Strom erzeugt und anschlieRend gerei-
nigt wird, wie beispielsweise fur die Abgabe an einen
Brennstoff-Zellen-Stapel oder eine andere, Wasser-
stoff verbrauchende Vorrichtung.

[0073] In den Fallen, in denen die Anspriche ,ein
Element" oder ,ein erstes Element" oder das Aquiva-
lent davon nennen, sollten solche Anspriiche in der
Weise verstanden werden, daR sie die Einbeziehung
eines oder mehrerer derartiger Elemente einschlie-
Ren, wobei sie zwei oder mehr derartige Elemente
weder erfordern noch ausschlief3en.

Patentanspriiche

1. Verfahren zur Bildung eines fir Wasserstoff
selektiven Membran-Moduls (44), wobei das Verfah-
ren umfasst:

— das Bereitstellen eines Paars von fir Wasserstoff
selektiven Metall-Membranen (46), die Zufuhr-Seiten
und Permeat-Seiten (68) aufweisen;

— das Bereitstellen eines Tragers (70), der Kon-
takt-Flachen (71) einschliel3t, durch die Wasser-
stoff-Gas stromen kann;

— das Montieren der Permeat-Seite (68) einer der fir
Wasserstoff selektiven Metall-Membranen an eine
der Kontakt-Flachen (71) des Tragers (70) und das
Montieren der Permeat-Seite einer anderen der fur
Wasserstoff selektiven Metall-Membranen an die an-
dere der Kontakt-Flachen (71) des Tragers unter Bil-
dung einer Membran-Umhdillung (66), die einen Ge-
winnungs-Gang (69) aufweist, der sich zwischen den
Permeat-Seiten der fir Wasserstoff selektiven Me-
tall-Membranen erstreckt; und

— das Anordnen der Membran-Umhdllung in einem
Membran-Modul, das ein Paar End-Platten (110) auf-
weist,

— dadurch gekennzeichnet, dal} die Permeat-Sei-
ten an den Kontakt-Flachen (71) unter Verwendung
eines Klebers (78, 80) angebracht werden und dafl3—
zu einem Zeitpunkt, nach dem die Membran-Umbhuil-
lung in dem Membran-Modul angebracht wurde, je-
doch vor der Verwendung des Membran-Moduls (44)
zur Erhéhung der Wasserstoff-Reinheit eines
Misch-Gas-Stroms, der Wasserstoff und andere

Gase enthalt, das Membran-Modul (44) oxidierenden
Bedingungen zum Entfernen wenigstens eines we-
sentlichen Teils des Klebstoffs unterzogen wird.

2. Verfahren nach Anspruch 1, worin der Unter-
ziehens-Schritt das Erhitzen des Membran-Moduls
(44) unter Uberleiten von Luft (iber und durch die
Membran-Umhillung (66) einschlief3t.

3. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 und 2,
worin der Unterziehens-Schritt das Halten der Zu-
fuhr-Seiten der Membranen bei einem Druck Uber
dem der Permeat-Seiten (68) einschlief3t.

4. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 3,
worin der Unterziehens-Schritt das Erhitzen des
Membran-Moduls (44) auf eine erste Temperatur fur
ein erstes Zeitintervall und das anschlieRende Erhit-
zen des Membran-Moduls (44) auf eine zweite Tem-
peratur flr ein zweites Zeitintervall einschlie3t und
worin weiter die zweite Temperatur hoher ist als die
erste Temperatur.

5. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 4,
umfassend weiter das Wiederholen der Bereitstel-
lungs- und Aufbau-Schritte fir eine Mehrzahl von Ma-
len unter Bildung einer Mehrzahl von Membran-Um-
hillungen (66) vor dem Unterziehens-Schritt.

6. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 5,
worin der Trager eine Mehrzahl von Sieb-Bauteilen
(73) einschlieft.

7. Verfahren nach Anspruch 6, worin das Verfah-
ren weiter das klebemaRige Zusammenbauen eines
ersten und eines zweiten Sieb-Bauteils unter Bildung
des Tragers einschlief3t.

8. Verfahren nach einem der Anspriiche 6 oder 7,
worin die Mehrzahl der Sieb-Bauteile (73) ein dul3e-
res Sieb-Bauteil einschlie3t, das aus einem expan-
dierten Metall-Material gebildet ist.

9. Verfahren nach einem der Anspriiche 6 bis 8,
worin die Mehrzahl der Sieb-Bauteile (73) ein inneres
Sieb-Bauteil und ein Paar duf3erer Sieb-Bauteile ein-
schlie3t, die die Kontakt-Flachen (71) bilden, an de-
nen die fur Wasserstoff selektiven Membranen (46)
wahrend der Herstellung der Membran-Umhiillung
(66) klebemalig angebracht werden.

10. Verfahren nach Anspruch 9, worin das innere
Sieb-Bauteil (74) grober ist als die auleren
Sieb-Bauteile (76).

11. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis
10, worin vor dem Schritt des klebemafligen Zusam-
menbauens das Verfahren weiter das Aufgingen ei-
nes Uberzugs (85) auf die Kontakt-Flachen (71) des
Tragers umfasst, der dafir angepasst ist, eine inter-
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metallische Diffusion zwischen den AufRenflachen
und den Membranen zu verhindern.

12. Verfahren nach Anspruch 11, worin der Uber-
zug (85) daflir angepasst ist, thermodynamisch stabil
im Hinblick auf einen Zerfall in Gegenwart von Was-
serstoff zu sein.

13. Verfahren nach Anspruch 12, worin der Uber-
zug (85) daflir angepasst ist, thermodynamisch stabil
in Bezug auf einen Zerfall in Gegenwart von Wasser-
stoff bei Temperaturen weniger als im wesentlichen
700 °C und gegebenenfalls bei Temperaturen weni-
ger als im wesentlichen 400 °C zu sein, und/oder da-
fur angepasst ist, thermodynamisch stabil in Bezug
auf einen Zerfall in Gegenwart von Wasserstoff bei
Driicken weniger als im wesentlichen 1000 psi (6,89
MPa) und gegebenenfalls bei Driicken weniger als im
wesentlichen 500 psi (3,45 MPa) zu sein.

14. Verfahren nach einem der Anspriiche 11 bis
13, worin der Uberzug (85) aus wenigstens einer Ver-
bindung aus der Gruppe gebildet ist, die besteht aus
Oxiden, Nitriden, Carbiden und intermetallischen
Verbindungen.

15. Verfahren nach Anspruch 14, worin der Uber-
zug (85) gewahlt ist aus der Gruppe, die besteht aus
Aluminiumoxid, Wolframcarbid, Wolframnitrid, Titan-
carbid, Titannitrid und Mischungen daraus.

16. Verfahren nach einem der Anspriiche 11 bis
15, worin der Uberzug (85) auf die Kontakt-Flachen
(71) mit wenigstens einem Verfahren aus der Gruppe
chemische Abscheidung aus der Dampfphase, Sput-
tern, thermische Verdampfung, thermisches Spriihen
und Abscheidung im Anschluss an eine Oxidation
aufgebracht wird.

17. Verfahren nach einem der Anspriche 1 bis
16, worin der Trager (70) daflir angepasst ist, ein
Strémen von Gas sowohl parallel als auch quer zu
den Permeat-Seiten (68) der Membran-Bereiche (46)
zu erlauben.

18. Verfahren nach einem der Anspriche 1 bis
17, worin der Trager (70) einen Gas-Strom-Weg
durch einen Gewinnungs-Gang (69) definiert, worin
der Strom-Weg sich parallel und quer zu den Perme-
at-Seiten der Membran-Bereiche (46) erstreckt.

19. Verfahren nach einem der Anspriche 1 bis
18, worin der Trager (70) aus einem porésen Material
gebildet ist.

20. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis
19, worin die Kontakt-Flachen (71) aus einem expan-
dierten Metall-Material gebildet sind.

21. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis

20, worin jede fur Wasserstoff selektive Membran
(46) aus wenigstens einem Material aus der Gruppe
Palladium und Palladium-Legierung oder gegebe-
nenfalls einer Legierung gebildet ist, die Palladium
und 35 Gew.-% bis 45 Gew.-% Kupfer enthalt.

22. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis
21, worin das Membran-Modul planar oder rohrfér-
mig ist.

23. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis
22, worin vor dem Montage-Schritt die Membranen
(46) an einem Rahmen (104) fixiert werden.

24. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis
21, welches weiter die Herstellung einer Wasser-
stoff-Reinigungs-Anordnung umfasst, die umfasst:

— das Membran-Modul (44), wobei das Modul (44)
dafir angepasst ist, einen Misch-Gas-Strom (61) auf-
zunehmen, der Wasserstoff-Gas (62) und andere
Gase (63) enthalt, einen Produkt-Auslal®, durch den
ein Produkt-Strom (14, 42, 64) aus dem Memb-
ran-Modul (44) entfernt wird, und einen Nebenpro-
dukt-Auslal, durch den ein Nebenprodukt-Strom (65)
aus dem Membran-Modul (44) entfernt wird, wobei
der Produkt-Strom (64) wenigstens im wesentlichen
Wasserstoff-Gas enthalt und weiter worin der Neben-
produkt-Strom (65) wenigstens einen wesentlichen
Teil der anderen Gase enthalt; und

— wenigstens eine Membran-Umhullung (66), die in
dem Membran-Modul (44) enthalten ist und umfasst:
— das Paar fir Wasserstoff selektiver Membranen
(46), worin die Membranen (46) rdumlich voneinan-
der entfernt sind, wobei ihre Permeat-Seiten (68) ein-
ander zugewandt sind und den Gewinnungs-Gang
(69) definieren, der sich zwischen ihnen erstreckt,
worin der Gewinnungs-Gang (69) in Flie3-Verbin-
dung mit dem Produkt-Abla steht und erméglicht,
dafld Gas, das durch die Membranen (46) in den Ge-
winnungs-Gang hindurchtritt, von dem Membran-Mo-
dul (44) durch den Produkt-Ablal® abgezogen wird,
und weiter worin die Zufuhr-Seiten in FlieR-Verbin-
dung mit dem Misch-Gas-Strom stehen; und

— den Trager (70) innerhalb des Gewinnungs-Gangs
(69), der dafiir angepasst ist, die Permeat-Seiten (68)
der Membranen (46) mittels der Kontakt-Flachen (71)
zu stitzen, die im allgemeinen in einander gegenu-
berliegender Beziehung angeordnet sind und dafr
angepasst sind, jeweils die Permeat-Seiten (68) zu
stitzen, und weiter worin die Kontakt-Flachen (71)
gewahlt sind aus der Gruppe, die besteht aus Kon-
takt-Flachen (71), die einen Uberzug (85) einschlie-
Ren, der daflir eingerichtet ist, eine intermetallische
Diffusion zwischen den Kontakt-Flachen (71) und
den Membran-Bereichen (46) zu verhindern, und
Kontakt-Flachen (71), die aus einem expandierten
Metall-Material gebildet sind.

25. Verfahren nach Anspruch 24, worin das
Membran-Modul (44) eine Mehrzahl von Memb-
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ran-Umhullungen umfasst und End-Platten (110) ein-
schliefl3t, zwischen denen die Mehrzahl der Memb-
ran-Umhillungen (66) gestiitzt werden, und eine Ein-
laR-Offnung (12), durch die der Misch-Gas-Strom
(41) von dem Membran-Modul (44) aufgenommen
wird, eine Produkt-AuslaR-Offnung (114), durch die
der Produkt-Strom (42) aus dem Membran-Modul
(44) abgezogen wird, und eine Nebenprodukt-Off-
nung (116), durch die der Nebenprodukt-Strom (40)
aus dem Membran-Modul (44) abgezogen wird.

26. Verfahren nach Anspruch 25, worin das
Membran-Modul (44) eine Mehrzahl von Gas-Trans-
port-Leitungen einschlief3t, die dafir ausgerichtet
sind, selektiv den Misch-Gas-Strom (41) den Zu-
fuhr-Seiten der Membran-Regionen (46) zuzuleiten,
den Produkt-Strom (14, 42, 64) von den Gewin-
nungs-Leitungen (69) zu entfernen und den Neben-
produkt-Strom (65) von dem Membran-Modul (44) zu
entfernen.

27. Verfahren nach einem der Anspriiche 24 bis
26, worin jede Membran-Umhllung (66) einen Ein-
laB, durch den wenigstens eine Teilmenge des
Misch-Gas-Stroms (41) den Zufuhr-Seiten der Mem-
bran-Bereiche (46) zugeleitet wird, einen Nebenpro-
dukt-Ausla®, durch den die Teilmenge des
Misch-Gas-Stroms (41), die nicht durch die fir Was-
serstoff selektiven Membran-Bereiche (46) hindurch-
tritt, aus der Membran-Umhillung (66) entfernt wird,
und einen Produkt-Auslal® einschlie3t, durch den die
Teilmenge des Misch-Gas-Stroms (41), die durch die
fur Wasserstoff selektiven Membran-Bereiche (46)
hindurchtritt, aus der Gewinnungs-Leitung (69) ent-
fernt wird.

28. Verfahren nach Anspruch 27, worin die ent-
sprechenden Einlasse, Produkt-Auslasse und Ne-
benprodukt-Auslasse der Mehrzahl von Memb-
ran-Umhillungen (66) in FlieR-Verbindung miteinan-
der stehen und jeweils eine Einlaf3-Leitung, eine Pro-
dukt-Leitung (100) und eine Nebenprodukt-Leitung
(98, 102) bilden.

29. Verfahren nach einem der Anspriiche 24 bis
28, worin die Wasserstoff-Reinigungs-Anordnung in
Kombination mit einer Wasserstoff produzierenden
Vorrichtung steht, die dafiir angepasst ist, einen
Misch-Gas-Strom (61) zu produzieren.

30. Verfahren nach Anspruch 29, worin die An-
ordnung wenigstens teilweise in der Wasserstoff pro-
duzierenden Einrichtung enthalten ist und gegebe-
nenfalls vollstandig innerhalb der Wasserstoff produ-
zierenden Einrichtung enthalten ist.

31. Verfahren nach Anspruch 29 oder Anspruch
30, worin die Wasserstoff produzierende Einrichtung
einen Wasserstoff produzierenden Bereich ein-
schlief3t, der dafiir angepasst ist, einen Zufuhr-Strom

(16) aufzunehmen und daraus den Misch-Gas-Strom
(61) zu produzieren.

32. Verfahren nach Anspruch 31, worin der Was-
serstoff produzierende Bereich ein Dampf-Refor-
mier-Bereich (30) ist, der wenigstens ein Refor-
mier-Katalysator-Bett (34) einschlieRt, und der Zu-
fuhr-Strom (16) Wasser und ein Kohlenstoffenthal-
tendes Ausgangsmaterial einschlieft.

33. Verfahren nach einem der Anspriiche 24 bis
32, worin die Wasserstoff-Reinigungs-Anordnung in
Kombination mit einem Polier-Katalysator-Bett steht,
das einen Methanisierungs-Katalysator einschlief3t
und das dafiir angepasst ist, den Produkt-Strom auf-
zunehmen.

34. Verfahren nach einem der Anspriiche 24 bis
33, worin die Wasserstoff-Reinigungs-Anordnung in
Kombination mit einer Wasserstoff verbrauchenden
Vorrichtung steht, die daflir angepasst ist, wenigs-
tens eine Teilmenge des Produkt-Stroms aufzuneh-
men, worin die Wasserstoff verbrauchende Einrich-
tung gegebenenfalls einen Brennstoff-Zellen-Stapel
(22) oder einen Brenner einschlief3t.

35. Verwendung einer Klebstoff-Bindung (78)
zwischen der Permeat-Seite (68) einer fir Wasser-
stoff selektiven Metall-Membran und einem Trager
(70) zum Vermeiden der Bildung von Membran-Fal-
ten beim Befestigen der Membran an dem Trager
(70), wobei der Kleber im wesentlichen oder vollstan-
dig durch ein oxidatives Konditionieren nach der Be-
festigung, jedoch vor der Verwendung des Memb-
ran-Moduls (44) zum Erhéhen der Wasserstoff-Rein-
heit eines Misch-Gas-Stroms entfernt wird, der Was-
serstoff und andere Gase enthalt.

36. Verwendung nach Anspruch 35, wobei die fir
Wasserstoff selektive Membran gebildet wird aus we-
nigstens einem der Materialien Palladium und Palla-
dium-Legierung.

37. Verwendung nach Anspruch 35, worin die fir
Wasserstoff selektive Membran gebildet wird aus ei-
ner Legierung, die Palladium und 35 Gew.-% bis 45
Gew.-% Kupfer enthalt.

38. Verwendung nach einem der Anspriche 35
bis 37, worin der Trager (70) aus einem pordsen Ma-
terial gebildet wird.

39. Verwendung nach einem der Anspriche 35
bis 37, worin der Trager (70) aus einem expandierten
Metall-Material gebildet wird.

Es folgen 9 Blatt Zeichnungen
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