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@ Elektrode fiir die Wasserelektrolyse.

Elektrode fir die Wasserelektrolyse, bestehend igs'
einem plattenformigen pordsen Sinterkdrper (1)-aus Titan
oder" Titanlegierung, vorzugsweise Ti6A14V, dessen dem
Elektrolyten zugewandte Seite mit einer Mischung von. 20

w= mol-% Rutheniumoxyd und 80 moi-% iridiumoxyd beschich-
tetist. In Sonderausfithrung wird der Sinterkdrper an seinem

" Umfang durch einen dichten glatten Ring begrenzt, welcher
entweder aus demselben, aber kompakten Material (3) beste-
hen kann oder durch porenschliessende Infiltration eines
Kunstharzes (4}, bevorzugt Tetrafluoréthylen, gebildet wird.
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Elektrode fir die Wassefelektrolyse

Die Erfindung geht aus von einer Elektrode nach der Gattung
des Anspruchs 1.

Elektroden sowie Verfahren zu deren Herstellung sind vor
allem von der fir Brennstoffzellen entwickelten Technologie
her bekannt (z.B. Carl Berger, Handbook of Fuel Cell Techno-
logy S. 401-406, Prentice Hall 1968; H.A. Liebhafsky and
E.J. Cairns, Fuel Cells and Fuel Batteries, S. 289-294, John
Wiley & Sons, 1968). Die Forderung nach genau definierten
Reaktionszonen bedingt einen vielschichtigen Aufbau und

spezielle Behandlungsverfahren derartiger Brennstoffzellen-
Elektroden.

Fiir die Wasserzersetzung sind die oben beschriebenen Elek-
troden in ihrem Aufbau zu kompliziert und ihre Fertigungs-
methoden zu aufwendig und kostspielig. Dies gilt insbeson-
dere im Hinblick auf Herstellungsmethoden fir industrielle

Grossanlagen zur wirtschaftlichen Erzeugung von Wasserstoff.

Elektroden fiir Wasserzersetzungszellen sind bereits vorge-
schlagen worden (z.B. US-PS 4 039 409). Zur Beschleunigung
der elektrochemischen Reaktionen werden sie meist mit Kata-
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lysatoren dotiert.

Die beschriebenen Elektroden lassen sowohl bezliglich ihrer
mechanischen und chemischen Eigenschaften zu winschen {ibrig.

Das gleiche gilt bezliglich der verwendeten Katalysatoren.

Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, eine Elektrode
fiir die Wasserelektrolyse anzugeben, welche bei guter me-
chanischer und chemischer Stabilit#t, hoher elektrischer
Leitfidhigkeit und guter Dumchlidssigkeit flir Wasser und Gas
eine hohe Lebensdauer sowie die Eigenschaft besitzt, die
Wasserzersetzungsreaktion katalytisch in optimaler Weise

zu beschleunigen.

Diese Aufgabe wird erfindungsgemiss durch die Merkmale des
Anspruchs 1 geldst.

Es hat sich gezeigt, dass es vorteilhaft ist, als Elektro-
denmaterial einen pordsen, durchlidssigen Sinterkdrper auf
Titanbasis, vorzugsweise i%@gnlegierung‘Ti6AlMV zu benutzen.
Als Katalysator ist eine Imprignierung aus einer Mischuﬁé

von Rutheniumoxyd und Iridiumoxyd vorgesehen.

Die Erfindung wird anhand des nachfolgenden, durch Figuren

erliuterten Ausfilhrungsbeispiels beschrieben.
Dabei zeigt:
Fig. 1 den Querschnitt durch die Grundform der Elektrode,

Fig. 2 den Querschnitt durch eine Ausfiihrungsform mit’
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glattem metallischen Ring,
Fig. 3 den Grundriss der Form geméss Fig. 2,

Fig. 4 den Querschnitt durch eine Ausfiihrungsform mit
durch Kunststoff infiltrierter Randzone,

+

Fig. 5 den Grundriss der Form gemiss Fig. 4.

In Fig. 1 ist der Querschnitt durch, die Elektrode darge-
stellt, was.den grundsitzlichen Aufbau erkennen lésst.

1 stellt einen Sinterkdrper dar, welcher aus Titan oder
einer Titanlegierung pulvermetallurgisch hergestellt ist.
Der pordse Sinterkdrper 1 trédgt auf seiner dem Elektrolyt
zugewandten Seite eine aus einer Mischung von Ruthenium-

oxyd und Iridiumoxyd bestehende Oberflichenbeschichtung 2.

Fig. 2 zeigt den Querschnitt durch eine Ausfiihrungsform mit
glattem metallischen Ring. 1 und 2 entsprechen der Fig. 1.
Der Umfang des Sinterkdrpers 1 ist durch einen glatten Ring
3 aus dichtem Material abgeschlossen. Dieser Ring 3, wel-
cher vorteilhafterweise aus dem gleichen Werkstoff wie der
Sinterkdrper 1 gefertigt ist, dient der Dichtung und dem

Abschluss der Elektrode im Rahmen des gesamten Zellenauf-
baus.

Fig. 3 stellt den Grundriss der Ausfiihrungsform gemiss Fig.
dar. Die Bezugszeichen entsprechen denjenigen von Fig. 2. Der
Aufbau des glatten Randes, der durch den dichten Ring 3 ge-
genliber dem pordsen, kdrnigen Sinterkdrper 1 gebildet wird,

-ist deutlich zu erkennen. Die Form des Umfanges ist hier
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kreisrund dargestellt. Es versteht sich von selbst, dass
auch jede andere beliebige Form gew&hlt werden kann: z.B.
Dreieck, Quadrat, Rechteck, Sechseck oder Achteck. In der
Praxis werden flir grossflédchige Elektroden industrieller
Wasserzersetzungsapparate quadratische Formen bevorzugt,
welche einen einfachen Zellenaufbau nach Art einer Filter-

presse erlauben.

In Fig. 4 ist der Querschnitt durch eine Ausfilhrungsform
mit durch Kunststoff infiltrierter Randzone dargestellt.
Der mit dem Katalysator als Oberflichenbeschichtung 2 ver-
sehene Sinterkdrper 1 aus Titan geht bis zum &Husseren Um-
fang der Elektrode durch. Seine Randzone ist jedoch auf
einer gewissen radialen Breite mit einem Kunststoff 4 durch-
tridnkt. Diese, vorzugsweise aus Polytetrafluordthylen be- -
stehende Infiltration (Imprdgnierung) fiillt die Poren des
Sinterkdrpers 1 vollstdndig aus, wobel eine v8llig dichte,
glatte Randzone gebildet wird, welche die gleiche Funktion
wie der Ring 3 in Fig. 2 hat.

Fig. 5 zeigt den Grundriss der Ausfiihrungsform gem#ss Fig. 4.
Die Bezugszeichen entsprechen denjenigen von Fig. 4. Im Ub-
rigen gilt das unter Fig. 3 Gesagte.

Es wurden 5 g Titanpulver mit einer Korngrdsse zwischen 50 u
und 150 2 abgewogen. Eine hohlzylindrische Matrize und ein
zylindrischer Stempel aus Elektrographit (z.B. EK 85 von
Ringsdorff-Werke GmbH) von 60 mm Durchmesser wurden mit
Bornitrid eingerieben. Das Titanpulver wurde in die Matrize
eingeflillts homogen verteilt und der Stempel aufgesetzt. Das
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Ganze wurde zunichst wdhrend 5 bis 10 Minuten einem Schutz-
gasstrom von Argon unterworfen, welcher wdhrend des ganzen
Vorgangs anhielt. Hierauf wurde der Anpressdruck des Stem-
pels auf 75 bar erh8ht. Die Temperatur wurde mit einer Er-
wdrmungsgeschwindigkeit von 40°C/min sukzessive auf 820°C
erh6ht und widhrend 10 Minuten auf diesem Wert gehalten. Da-
nach wurde die Vorrichtung abgekiihlt und der Sinterkdrper
nach Erreichen von Raumtemperatur aus der Matrize herausge-
nommen. Der Titan-Sinterkdrper wurde erneut auf 200°C vor-
gewdrmt und wie folgt auf einer Seite mit dem Katalysator
beschichtet. Im vorliegenden Fall bestand dieser aus einer
Pulvermischung von 20 mol-% Ru0, und 80 mol -% Iro,.

93 rel. Gew.-% dieser Pulvermischung wurden mit 7 rel. Gew.-%
pulverisierten Tetrafluoridthylens vermengt und das Ganze

(0,5 g) mit der 10- bis 20-fachen Menge (5 bis 10 g) Wasser
versetzt und zu einer Suspension angeriihrt. Letztere wurde
auf die dem Elektrolyt zugewandte Seite des vorgewidrmten
SinterkSrpers aufgepinselt und die Fliissigkeit beil 200°¢C
verdampft. Der vorgingig beschriebene Prozess der Oberfli-
chenbeschichtung wurde noch weitere zweili Male wiederholt.

Nun wurde der mit dem Katalysator beschichtete Sinterkdrper

in Argonatmosphidre wdhrend 1lh bei 37500 widrmebehandelt.

Im vorliegenden Ausflhrungsbeispiel wurde die Randzone des
Sinterkdrpers mit einem Flillstoff - in diesem Fall Tetra-
fluordthylen in Pulverform - beschichtet. Um ein Eindringen
des letzteren in die Poren des Sinterkdrpers zu ermdglichen,
wurde dieser wihrend einer gewissen Zeit einem Vakuum aus-
gesetzt. Der Vorgang des Beschichtens und Evakuierens wurde
weitere 2 bis 3 Male wiederholt. Zum Schluss wurde der Sinter-

kdrper nochmals einer Widrmebehandlung 37500/1h unterworfen.
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Die Erfindung ist nicht auf dieses Ausfiihrungsbeispiel be-
schridnkt. Insbesondere kann die Dichtheit der Randzone auch
durch Imprignieren oder Infiltrieren eines anderen Kunst-
stoffes, beispielsweise eines Epoxyharzes bewerkstelligt

werden.

Die gemiss obigem Ausfiihrungsbeispiel hergestellten Elektro-
den besitzen eine besonders hohe Korrosionsbestidndigkeit in
oxydierender Umgebung und k&nnen deshalb vor allem als

sauerstoffseitige Elektroden eingesetzt werden.

Das beschriebene Verfahren l&sst sich in besonders vorteil-
hafter Weise bei der Herstellung von Elektroden fiir Hoch-
leistungs-Wasserzersetzungsapparate zur Herstellung von
Wasserstoff anwenden. Dank seiner Einfachheit und Wirt-
schaftlichkeit eignet es sich vorzliglich zur Herstellung

serienmissiger, grossflidchiger Elektroden filir industrielle

Grossanlagen.

Die auf diese Art hergestellten Elektroden zeichnen sicgj
durch hohe chemische Best&ndigkeit und eine glinstige Zer-

setzungsspannung aus.
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" Bezeichn ungsliste

= Sinterkdrper (Ti, Ti-Legierung)
= OberfléchenbeSchiChtung (Ru02/1r02
Ring aus dichtem Material '
=  Kunststoff (Polytetrafluorithylen)

zur Infiltration

)

= v
"
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. Elektrode flr die WaSsefelekﬁrdljSe éuf'def Basis eines

Verbundwerkstoffes, dadurch gekennzelchnet dass 81e aus
einem diinnen plattenformlgen, pulvermetallurglsch herge-r’
stellten porosen Slnterkorper (1) aus Tltan oder elner,
Titanlegierung besteht welche“ auf der dem Elektrolyten
zugewandten Selte elne Oberflachenbeschlchtung (2) aus.
‘und 80 MOI % Ir0,

2 E 2
trigt. , P

Elektrode nath Anspruch 1, dadurch gekénﬁégichnet,rdéss :

‘das zur Herstellﬁﬂg,des:Sintepkérpefs ii)’ﬁerﬁendetg i

Pulver einerPartikelgrSSSevan:SO'Prbi$;l50P'aufﬁéist{

Elektrode nach Ansprgch:l;fdaduréh gékénnzei¢hnet; dass
die Titanlegierung 6 % Aluminiumjﬁhd'4'%1vanédium ent -
hilt. SR i I I

Elektrode nach Anspruch l dadurch gekennzelchnet dass*
der Slnterkorper (l) auf selnem ganzen Umfang eine: aus

kompaktem dlchten Materlal bestehende glatte Randzone o
aufwelst B

5. Elektrode nach Anspfﬁgh’ﬂ;7dadurCh gékéhﬁéeichnet; dass

20

die Randzoneraus<demselben; jedoch v&llig aichtén Maﬁérial
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wie der Slnterkorper besteht derart, dass ein- Rlng (3)

mit allseltlg glatter Oberflache vorhanden ist.

Elektrode naéh Anspruch &, dadurch gekennzeichnet, dass
die Randzone aus demselben pbrﬁsen'Material,wie der
Sinterkdrper besteht, deéseandren durch Infiltration

eines Kunststoffes (4) v6llig dicht geschlossen sind.

Elektrode nach Anspruch 6, dadurch. gekennzeichnet, dass

der zur Infiltration der. Randzone verwendete Kunststoff'
Polytetrafluorathylen 1st



0021458

2 .
ot so22
et 2=
%%%9 o% // .Oo%

1




0021458

- 2/2 -




0021458

7 . Nummer der Anmeldung
Europdisohes ¢ ROPAISCHER RECHERCHENBERICHT
0))) retentamt EP 80 20 0270
EINSCHLAGIGE DOKUMENTE ﬁh@%ﬂg’m@gggﬁ)
Kategorie] Kennzeichnung des Dokuments mit Angabe, soweit ertorderlich, der betritft
maBgeblichen Teile Anspruch
US -~ A& - 4 140 615 (I.V. KADIJA el 1 C 25 B 11/02
al.)

* Spalte 2, Zeilen 41-62; Spalte
4, Zeilen 1-36 *

US ~ A - 3 846 273 (G. BIANCHI et | 1
al.)

¥ Spalte 3, Zeilen 25-30; Spalte
4, Zeilen 42-54 *

ARECHERCHIERTE
SACHGEBIETE (int. C1. 3}

DE « B - 1 281 514 (VARTA A.G.) 6

C 25 B 11/02
*¥ Insgesamt * 11703
e 11/10

DE - B ~ 1 225 722 (VARTA A.G.) 5
* Spalte 2, Zeilen 18-41 *

KATEGORIE DER
GENANNTEN DOKUMENTE

von besonderer Bedeutung

. technologischer Hintergrund
: nichtschriftiiche Offenbarung
: Zwischeniiteratur

S 00 P X

der Erfindung zugrunde
liegende Theorien oder
Grundsitze
kollidierende Anmeidung

om

. in der Anmeldung angeflihrtes
Dokument

L. aus andern Griinden

angefithrtes Dokument

&: Mitglied der gleichen Patent-
famitie, {ibereinstimmendes
Der vorliegende Recherchenbericht wurde filr alle Patentanspriiche erstelit,
- Dokument
Recherchenon Abschiuidatum der Recherche Prifer
Den Haag 08-10-1980 DEL PIERO

EPAform 1503.1 08.78



	Bibliographie
	Beschreibung
	Ansprüche
	Zeichnungen
	Recherchenbericht

