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Abstract

In einer idealen Brennstoffzelle laufen die fiir die elektrochemische Reaktion mafigeblichen Vorgdnge (Katalyse,
Stofftransport, Ionenleitung durch die Membran) iiber die gesamte aktive Flache gleichmafig verteilt ab. Dies ist
in einer realen Brennstoffzelle nicht der Fall, so dass in einer Bipolarplatte zwischen zwei benachbarten Zellen
Ausgleichsstrome parallel zur Plattenebene flielen miissen, um Unterschiede in der Reaktionsgeschwindigkeit
zwischen gegeniiberliegenden Flichenelementen auszugleichen. Diese Ausgleichsstréme miissen einen erheblich
groBeren elektrischen Widerstand tiberwinden als die Strome senkrecht zur Plattenebene, und bedingen daher
einen zusitzlichen Verlust an Nutzenergie.

Durch die Einarbeitung von flachigen Metallstrukturen parallel zur Plattenebene konnte die elektrische
Leitfdhigkeit der Bipolarplatten erheblich vergrofiert und der durch Ausgleichsstrome bedingte Energieverlust
nahezu vollkommen vermieden werden.Eine vielversprechende Moglichkeit zum formschliissigen Auf- oder
Einbringen von Metallstrukturen auf polymerbasierte Bauteile ist das Ultraschallschwei3verfahren.

Es wird gezeigt, unter welchen Bedingungen mit Hilfe des Ultraschallschweif3verfahrens ein Metallnetz mit einem
Graphit-Polymer-Compound verschweifit werden kann. Durch Messungen der elektrischen Leitfdhigkeit an den
gewonnenen Materialproben konnte ein positiver Einfluss eines integrierten Metallnetzes noch nicht belegt
werden, was vermutlich darauf zuriickzufithren ist, dass der positive Effekt des Metallnetzes durch eine
Beschddigung des Materialgefiiges aufgrund nicht optimal angepasster Schweif3parameter kompensiert oder gar
uberkompensiert wird.
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1 Einleitung

Eine technisch nutzbare Brennstoffzelle enthédlt neben der Membran  weitere
Funktionskomponenten, wie z.B. Gasdiffusionsschichten, und wird beidseitig begrenzt durch
strukturierte Monopolarplatten (MPPs) mit elektrodenseitig eingearbeiteten Kanalstrukturen,
sogenannten Flowfields, die fiir den An- und Abtransport der Reaktanden und Reaktionsprodukte
benotigt werden. In Brennstoffzellen-Stacks grenzen Bipolarplatten (BPPs) mit beidseitig
eingearbeiteten Kanalstrukturen die in Reihe geschalteten Einzelzellen voneinander ab.

Als potenzielle Werkstoffe fiir MPPs und BPPs mit sehr geringem elektrischem Widerstand kdmen
grundsitzlich Metalle und Graphit in Betracht. Aus Metallen durch Korrosionsvorginge
herausgeldste Metallionen konnen jedoch die Funktionsfihigkeit der Membran erheblich
beeintrachtigen, wihrend Graphit als Werkstoff fiir diinne mechanisch belastete Bauteile zu briichig
ist. Daher werden MPPs und BPPs derzeit aus Griinden der Korrosionsbestdndigkeit vorwiegend aus
Graphit-Polymer-Compounds (GPCs) hergestellt. Da diese Platten einen hohen Graphitanteil
aufweisen, werden sie iiblicherweise einzeln und mittels teurer spanender Fertigungsverfahren
hergestellt. Eine Alternative ist heutzutage das Hei3pressen oder Spritzgieflen als kostengiinstige
Variante in der Serienfertigung.

Die durch Ausgleichsstrome verursachten ohmschen Verluste konnten grundsitzlich verringert
werden, wenn es gelinge, Metallbleche oder -netze in die BPPs zu integrieren, da hierdurch die
Leitfdhigkeit der Platten parallel zur Plattenebene erheblich verringert wiirde. Auch das schliissige
Aufschweiflen eines Metallblechs oder -netzes auf die Riickseite von MPPs konnte im Vergleich zu
dem tiblichen Hinterlegen der MPPs mit einem Metallblech als Stromsammler vorteilhaft sein. Bei
hinterlegten Metallblechen konnte durch die Bildung einer Oxidschicht oder durch
Korrosionserscheinungen der Ubergangswiderstand zwischen MPP und Metall erheblich grofer
werden, wihrend ein schliissig aufgeschweifistes Metallnetz an den Kontaktflichen vor dem Zutritt
korrosiver Medien geschiitzt wire.

Als bislang nicht fiir die Erzeugung einer schliissigen Verbindung zwischen GPCs und Metallen
eingesetztes Verfahren soll im Rahmen der vorliegenden Arbeit das Ultraschallschweifien
hinsichtlich seiner grundsdtzlichen Eignung erprobt werden. Als Maf} fiir eine erfolgreiche
Ausfithrung der Schweiflverbindung soll die elektrische Leitfdhigkeit entsprechender Probenmuster
herangezogen werden.

Stromabnehmer

MFEA

. Endplatte

Dichtung Gasverteiler aus Graphit-Compounds
(MPP, BBP)

Abbildung 1: Aufbau einer PEM-Brennstoffzelle
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2 Grundlagen und experimenteller Aufbau

Gemifs DIN 1910 ist das Ultraschallschweiflen den Pressschweif3verfahren zuzuordnen und
definiert als ,das Verbinden von Werkstiicken an den Stofflichen durch Einwirkung von Ultra-
schall ohne oder mit gleichzeitiger Warmezufuhr unter Anwendung von Kraft vorzugsweise ohne
Schweifdzusatz geschweif3t“ [Boh92].
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Abbildung 2: Ultraschallschweifanlage und Versuchsaufbau des Sonotroden-Einmessungssystems

Im Rahmen der durchgefithrten Untersuchungen wurden eine UltraschallschweiffAnlage von Fa.
Herfurth mit einer maximalen Leistung von 2400 W und eine Cosonic H86ks-Steuerung verwendet.
Die Einmessung der Sonotrode geschah mittels eines Laserinterferometers OFV 3000 inkl. Laserkopf
302 der Firma Polytec. Die Messdaten wurden unter LabView aufbereitet und zeigen Eigenfrequenz
und Amplitude der Sonotrode im Leerlauf (Abbildung 2).

3 Durchgefiihrte Versuche und Ergebnisse
3.1 Schweif3versuche und optisch-mechanische Untersuchungen

Die zunichst eingesetzten GPC-Versuchsplatten maflen ca. 50 mm x 50 mm x 3 mm. Die
verwendeten Materialien waren PPG86 und BMAS (Firma Eisenhuth, Osterode), Compounds aus
Graphit und Polypropylen bzw. Polyvinylidenfluorid.

Zundchst wurden orientierende Versuche durchgefithrt mit dem Ziel, Erkenntnisse zum
Fugeverhalten graphithaltiger Thermoplaste (in diesem Fall PPG86) zu gewinnen. Da die PPG86-
Platten vergleichsweise sprode sind, musste besonderes Augenmerk auf die Vermeidung von
Briichen durch den Druck der Sonotrode (@12 mm) gerichtet werden. Es wurden erste Versuche mit
der Schweifizeit ts = 0,2 s, der Haltezeit t, = 0,5 s, der Energie E = 30 J und der Presskraft F = 70 N
durchgefiihrt. Das Verschweifien der Platten gelang nicht, stattdessen wurden die Platten durch die
hohe mechanische Belastung zerstort.

Aus diesem Grund war es notwendig, unter Beriicksichtigung der chemischen Zusammensetzung
des Graphit-Compounds (>85 % Graphit) eine entsprechende Sonotrode zu entwickeln und die
erforderliche Amplitude zu ermitteln, um GPC-Platten mittels Ultraschall miteinander und mit
Metallen zu verschweilen, ohne das Material zu beschddigen. Es wurden zwei stufenformige
Sonotroden nach DVS-Richtlinie 2216-5 entwickelt und optimiert. Die erste ermdglicht
Schweifdungen mit einer kreisformigen Fiigezone von #16mm und die zweite mit einer rechteckigen
Spitze 30 mm * 30 mm (Abbildung 3). Um Materialschdden aufgrund der im Bereich von Kanten
besonders hohen Belastungen weitgehend zu vermeiden, wurde das Ende der runden Sonotrode mit
einem Radius von 1 mm verrundet.

Als Grund fiir die nicht erfolgte Verschweiflung des Netzes mit der GPC-Platte wurde die im
Vergleich zu PP erheblich hohere Wiarmeleitfahigkeit des PPG86, die durch den hohen
Graphitanteil bedingt ist, diskutiert. Da die Warmeableitung proportional zur Temperaturdifferenz
zwischen aufzuheizender Schweifistelle und dem {brigen Plattenmaterial ist, kann die
Wirmeableitung durch Vorheizen der Platte auf eine Temperatur unterhalb des Schmelz- bzw.
Erweichungspunktes entsprechend verringert werden. Bei einer Temperatur von ca. 45 °C wurde
eine beginnende Verformung des Materials durch das Gewicht (beginnendes Einsinken) beobachtet.
Bei weiterer Aufheizung wurde die Erweichung deutlicher, bis bei ca. 100 °C das Gewicht ganz durch
die Platte hindurch gesunken war.
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Abbildung 3: CAD Modell der verwendeten Sonotroden

Um Verformungen der PPG86-Platten wihrend des Schweiflvorgangs zu vermeiden, wurden diese
im Folgenden auf eine Temperatur bis zu ca. 30 °C vorgeheizt, schnellstmoglich auf der Unterlage
der Ultraschallschweiflanlage befestigt und sofort mit dem Schweifivorgang begonnen. Durch die
Vorerwdrmung des PPG86-Materials gelang das Verschweiflen sowohl mit einem unbeschichteten
als auch mit einem mit Gold beschichteten Nickelnetz.

Von der erfolgreich mit dem Ni-Netz verschweif3ten PPG86-Platte wurde ein Querschliff angefertigt
und metallographisch untersucht (Abbildungen 4-5). Es ist zu erkennen, dass das Metallnetz
teilweise vollstindig in das PPG86 eingedrungen ist und von diesem umschlossen wird. Eine
Anreicherung von der Polymerkomponente um die Metalldrahte herum ist nicht erkennbar, was auf
einen im Prinzip méglichen guten elektrischen Kontakt zwischen PPG86 und Metall hindeutet.

Material PPG 86 BMAS
Sonotrodengeometrie an der @16mm 030 mm * 30 mm
Figezone 025 mm * 25 mm
Sonotroden-Amplitude [pm] 29 5 (Mittelpunkt)
Sonotroden-Frequenz [Hz] 19486 18316
Schweifdzeit tg [s] 0,7 4
Haltezeit t;, [s] 0,5 3,5
Schweifienergie E [J] 30 2000
Anpresskraft P [N] 130 2000
Vorerwdrmungstemperatur T 45°C 110°C

Tabelle 1: verwendete Schweifiparameter

PPG86-Platte

Abbildung 4: Schliffbild und REM-Aufnahme der Fligezone einer Ultraschall-Schweiflung einer
PPG86-Platte mit einem Ni-Netz unter Vorerwdrmung mit Sonotrode
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An BMAS Proben (30 mm *30mm) wurden mehrere Schweiflversuche mit der rechteckigen
Sonotrode zur ganzflichigen Verschweiffung vorgenommen. Dabei wurden diese Platten aufgrund
des hoheren Erweichungspunktes von PVDF im Vergleich zu PP auf 110°C erwarmt.

Da die beiden Sonotroden deutlich unterschiedliche Schwingungsamplituden aufweisen, mussten
die Schweifparameter hinsichtlich der Erzielung einer Schwei3verbindung angepasst werden:
Schweifdzeit, Schweifienergie sowie der Anpressdruck wurden erhoht. Da hier aber nur feste, ebene
Strukturen (Platten und Netze) verbunden werden, stellt die Druckerh6hung im Gegensatz zu
anderweitig untersuchten Schweiffungen an durchldssigen Gasdiffusionsschichten keine
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Einschrankung dar [Wes15]. Wihrend die kreisférmige Sonotrode mit einer in der gesamten
Kontaktfliche nahezu konstanten Amplitude von ca. 30 pm schwingt, was laut Literaturangaben
ausreichend fiir teilkristalline Thermoplaste ist, zeigt die rechteckige Sonotrode neben einer
Verringerung auch eine lokale Variation der Amplitude. Die gemessenen Werte lagen in der Mitte
der Sonotrodenfldache bei ca. 5 ym, wéahrend sie an den Rdndern bzw. Ecken ca. 25 ym erreichten.
Dies fiihrte zu Problemen beziiglich der Reproduzierbarkeit der mit dieser Sonotrode erzeugten
Schweifliverbindungen.

Abbildung 5: REM-Aufnahme der Oberfldche einer Ultraschallschweiffung einer BMAS-Platte mit einem Ni-Netz mit
einer Sonotroden-Fiigeflaiche von 30 x 30 mm bei einer Vorerwdrmungstemperatur von T =110 °C

3.2 Leitfdhigkeitsmessungen

Um den Kontaktwiderstand zwischen einer BMAS-Platte und einem verschweifiten bzw. einem
aufgelegten Metallnetz miteinander zu vergleichen, wurden Leitfahigkeitsmessungen mit einer
Reihe von eigens hierfiir hergestellten Proben und Probenmaterialien vorgenommen. Eine
Ubersicht iiber die verwendeten Proben und Probenmaterialien ist in Tabelle 2 aufgefiihrt.

BMAS-Platte Ni-Netz
Probe Probe Nr. Abnlessuilgen Abnlessuilgen
[mm*mm*mm)] [mm*mm*mm)]

Ni-Netz auf BMAS-Platte .o % .21 %
aufgeschweifit (ganzflichig) 150227-1 2672628 42%31%0,25

Au/Ni-Netz auf BMAS-Platte .o % 29
aufgeschweifit (ganzflichig) 150227-2 26*26*3,1 42*33*0,25

Ni-Netz auf BMAS-Platte . . A
aufgeschweifit (ganzflichig) 150227-3 26,8*26,4*2,9 50*34*0,25

BMAS-Platte 150227-4 24,7*24,7*29
BMAS-Platte 150227-5 24,7*24,7*2,8
Ni-Netz mit angeloteter Stromzufuhr
u. Spannungsabgriff (ungefdhr 150227-6 80*32*0,25
entsprechend Probe 3)
Au/Ni-Netz mit angelSteter
Stromzufuhr u. Spannungsabgriff 150227-7 48*48*0,25
(breiter)
Au/Ni-Netz mit angelSteter
Stromzufuhr u. Spannungsabgriff 150227-8 42*33*0,25
(Abmessungen wie Netz auf Probe 2)

Tabelle 2: Fiir die Leitfahigkeitsmessung herangezogene Proben und Probenmaterialien
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Die freien, nicht mit einem Metallnetz verschweifiten Kontaktflichen an den BMAS-Proben
wurden vor den Messungen geschmirgelt, um die laut Herstellerangabe bei der Herstellung
ausgebildete diinne, beziiglich ihres Graphitanteils abgereicherte, Oberflaichenschicht mit
verminderter Leitfdhigkeit [Hick10] abzutragen.

Zur Messung des elektrischen Widerstandes bei einem definierten Anpressdruck wurden die Proben
in eine Vorrichtung mit einem integrierten Kraftmessmodul eingespannt und die Anpresskraft der
jeweiligen Probenfldche entsprechend justiert, um Anpressdriicke von 0,5, 1,0 und 1,5 MPa zu
realisieren, bei denen der Widerstand gemessen wurde. Als Kontaktfldche fiir die freie BMAS-Flache
wurde eine blankgeschmirgelte Messingfolie verwendet, die mit einer 1,5 mm dicken
Silikongummischicht hinterlegt war, um einen weitgehend gleichméfigen Kontakt iiber die
gesamte Probenfliche zu gewdhrleisten. Die aufgeschweifiten bzw. aufgelegten Metallnetze waren
mit jeweils 2 angeloteten Drdhten versehen, einem fiir die Stromzufithrung und einem fiir den
Abgriff der elektrischen Spannung. Auch an der Messingfolie befand sich fiir Stromzufuhr und
Spannungsabgriff je ein Kontakt. Aus dem Spannungsabfall zwischen Metallnetz und Messingfolie
bei einer Stromstdrke von 3,00 A wurde der elektrische Widerstand ermittelt.

Die gemessenen elektrischen Widerstdinde wurden jeweils mit der Kontaktfliche der betreffenden
Probe multipliziert und vom Ergebnis der elektrische Widerstand des Materials bei 1,0 MPa
Anpressdruck sowie der Kontaktwiderstand zwischen Messingfolie und BMAS subtrahiert, um fiir
die unterschiedlich grofien Proben vergleichbare Werte fiir den Kontaktwiderstand zwischen
Metallnetz und BMAS zu erhalten. Angaben zum elektrischen Widerstand des Materials wurden
[EisO4] entnommen.

Die Ergebnisse fiir die Kontaktwiderstinde an den Kontaktflichen zwischen BMAS und damit
verschweif3tem bzw. aufgelegtem Metallnetz sind in Abbildung 6 dargestellt.
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Abbildung 6: Flichen-Kontaktwiderstinde Rkon*A zwischen Metallnetz und BMAS-Material fiir
ultraschallverschweifste und aufgelegte Metallnetze (linke Grafik: vergoldetes Ni-Netz, rechte Grafik:
unbeschichtetes Ni-Netz) bei unterschiedlichen Anpressdriicken p

Die Kontaktwiderstinde zwischen vergoldetem Ni-Netz und BMAS sind in jedem Fall deutlich
geringer als zwischen unbeschichtetem Ni-Netz und BMAS. Fir beide Netzmaterialien ist der
Kontaktwiderstand zwischen BMAS und aufgelegtem Netz um etwa den Faktor 3 geringer als
zwischen BMAS und mit diesem verschweifiten Netz. Dies steht im Widerspruch zu der
Vorstellung, dass durch das Verschweilen und dem damit verbundenen flichenhaften
Umschlieflen des Metallgewebes im Vergleich zum lediglich punktuell aufliegenden Gewebe ein
weitaus besserer Kontakt zu realisieren sein sollte. Der Widerspruch zwischen dieser Theorie und
den vorliegenden Messergebnissen deutet darauf hin, dass entweder die elektrische Leitfahigkeit
des BMAS-Materials selbst durch die Ultraschallbehandlung erheblich vermindert worden ist oder
sich beim Schweilvorgang an den Oberflichen der Metalldrdhte eine diinne, von Graphit
abgereicherte Schicht mit geringer elektrischer Leitfahigkeit gebildet hat, dhnlich wie es bei der
Herstellung der BMAS-Platten an den Werkzeugoberflachen geschieht.

Ob die FErhohung des Ubergangswiderstandes beim Ultraschallschweiflen auf eine
ultraschallinduzierte Materialverdnderung im BMAS zuriickzufiithren ist, konnte nach Entfernen
des verschweifiten Metallnetzes von der BMAS-Probe, Blankfrasen der betreffenden Fliche und
anschliefender Widerstandsmessung an der BMAS-Probe festgestellt werden. Entsprechende
Untersuchungen sind vorgesehen.
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4 Zusammenfassung und Ausblick

Die durchgefiihrten Versuche zum Ultraschallschweiflen von Graphit-Polymer-Compounds (GPCs)
untereinander und mit metallischen Komponenten fithrten im Ergebnis dazu, dass es zwar
grundsatzlich gelang, durch Vorheizung der GPCs eine formschliissige Verbindung mittels eines
Ultraschallschweif3verfahrens herzustellen, dass jedoch bislang weder eine hohe mechanische
Festigkeit dieser Verbindungen erzielt werden konnte noch die elektrischen Kontaktwiderstdnde an
diesen Schweifiverbindungen den Erwartungen entsprechen. Es wurde gezeigt, dass durch eine
Beschichtung der Metalloberfliche eine deutliche Verminderung des Ubergangswiderstandes
zwischen GPC und Metall erreichbar ist, sowohl fiir ultraschallverschweifte als auch fiir aufgelegte
Metallnetze. In Anbetracht dessen, dass zur Zeit lediglich wenige im Ansatz erfolgreiche erste
Versuche durchgefiihrt wurden, kann aus den noch nicht zufriedenstellenden Ergebnissen jedoch
nicht der Schluss gezogen werden, dass Ultraschallschwei3verfahren zur Herstellung
formschliissiger Materialverbindungen mit Metallstrukturen grundsitzlich ungeeignet sind. Daher
und aufgrund der groflen potenziellen Bedeutung eines Verfahrens zum formschliissigen
Verbinden von GPCs mit Metallen fiir eine zukiinftige Brennstoffzellentechnik ist eine
Weiterfiihrung der Versuche mit modifizierten Anlagen und Komponenten sinnvoll.
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