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Beschreibung

PULVERMETALLURGISCHES FORMTEIL

[0001] Die vorliegende Erfindung betrifft ein einen Interkonnektor oder eine Endplatte fir eine
elektrochemische Zelle bildendes, pulvermetallurgisches Formteil, das einen Chromgehalt von
mindestens 80 Gew.%, eine plattenférmige Grundform und (ein) an einer oder an beiden Haupt-
flachen des Formkoérpers ausgebildete(s) Stromungsfeld(er) aufweist, wobei die jeweilige
Hauptflache in dem Bereich des/der Stromungsfeldes/Stromungsfelder jeweils eine in dem
Formkoérper ausgebildete Strukturierung mit einer Mehrzahl von noppen- oder stegférmigen
Erhebungen und dazwischen liegenden Vertiefungen aufweist. Die vorliegende Erfindung be-
trifft ferner ein Herstellungsverfahren fUr solch ein pulvermetallurgisches Formteil.

[0002] Festoxidbrennstoffzellen (solid oxide fuel cells - SOFCs) sowie weitere, ahnlich aufge-
baute, elektrochemische Zellen, wie beispielsweise Festoxidelektrolysezellen (solid oxide
electrolyzer cells - SOECs), sind fiir relativ hohe Betriebstemperaturen (z.B. bei elektrolytge-
stlitzten, elektrochemischen Zellen typischerweise im Bereich zwischen 700 °C und 950 °C)
ausgelegt. Unter anderem sind elektrochemische Zellen (SOFCs, SOECs) bekannt, die eine
keramische Festelektrolytplatte (z.B. auf Basis von Zirkonoxid mit geringen Zusatzen von Ytri-
umoxid oder Scandiumoxid) mit beidseitig ausgebildeten Elektroden (Anode, Kathode) aufwei-
sen. Haufig werden die elekirochemischen Zellen als ebene Einzelelemente ausgebildet und zu
einem Stapel (engl.: stack) Ubereinander gestapelt. Innerhalb des Stapels ist die FUhrung der
Prozessgase zu den einzelnen elektrochemischen Zellen, die Trennung der Prozessgase be-
nachbarter, elektrochemischer Zellen sowie die elektrische Kontaktierung zwischen jeweils
benachbarten, elektrochemischen Zellen zu bewerkstelligen. Zur Bereitstellung dieser Funktio-
nen werden zwischen den einzelnen, elektrochemischen Zellen eines Stapels jeweils Inter-
konnektoren eingesetzt und der Stapel selbst wird in der Regel durch Endplatten, die die ge-
nannten Funktionen nur zu einer Seite hin bereitstellen und ggf. zur anderen Seite hin entspre-
chende Anschlussoptionen aufweisen, abgeschlossen. Bei Brennstoffzellenanwendungen
umfasst die Fihrung der Prozessgase beispielsweise die anodenseitige Brenngaszufiihrung,
die kathodenseitige Sauerstoffzufihrung (z.B. Luft) sowie die anodenseitige und kathodenseiti-
ge Ableitung der entstandenen Gase.

[0003] Interkonnektoren und Endplatten miissen weiterhin einen an die elektrochemische Zelle
(insbesondere an den Festelektrolyten) angepassten, thermischen Ausdehnungskoeffizienten
sowie eine hohe Korrosionsbestandigkeit aufweisen. Ausgehend von diesen Anforderungen
haben sich Cr-Basislegierungen (d.h. Cr-Gehalt = 50 Gew.%, insbesondere Cr-Gehalt = 80
Gew.%, vgl. z.B. US 5,407,758 A) bewahrt. Bei der Herstellung von Interkonnektoren und End-
platten ist die pulvermetallurgische Fertigungsroute, die zumindest die Schritte des Pressens
von einem entsprechenden Pulveransatz und des Sinterns aufweist, etabliert. Sie zeichnet sich
u.a. durch vergleichsweise niedrige Herstellungskosten aus.

[0004] Je nach Anwendungsgebiet bilden die volumetrische und ggf. auch die gravimetrische
Leistungsdichte (d.h. die Leistung pro Volumen bzw. die Leistung pro Gewicht) des elektroche-
mischen Systems, welches eine Mehrzahl von elektrochemischen Zellen und dazwischen an-
geordnete Interkonnektoren (sowie ggf. endseitig vorgesehene Endplatten) umfasst, ein we-
sentliches Kriterium. Pulvermetallurgisch hergestellte Interkonnektoren gemaf ihrer bisher
bekannten Bauformen sind relativ dick ausgebildet und nehmen z.B. bei elektrolytgestitzten,
elektrochemischen Zellen ca. 15 mal so viel Bauraum wie die einzelnen, elektrochemischen
Zellen in Anspruch. Die relativ dicke Ausbildung von herkémmlichen, pulvermetallurgischen
Interkonnektoren und Endplatten ist u.a. bedingt durch die nachfolgenden Faktoren:

[0005] a) Bereitstellung von an einer oder an beiden Hauptflache(n) ausgebildeten Stro-
mungsfeld(ern) mit Strukturierung(en);

[0006] b) Bereitstellung einer ausreichenden Stabilitat des Formteils;
[0007] c) Erzielung einer gleichmaligen Temperaturverteilung tber das Formteil; und
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[0008] d) Bereitstellung einer prozesssicheren Fertigungsroute.

[0009] Dementsprechend besteht die Aufgabe der vorliegenden Erfindung darin, Interkonnek-
toren und Endplatten im Hinblick auf die Erzielung einer mdglichst hohen volumetrischen und
gravimetrischen Leistungsdichte des zugehorigen elektrochemischen Systems weiter zu opti-
mieren, wobei gleichzeitig niedrige Bauteilkosten fUr die Interkonnektoren und Endplatten ange-
strebt werden.

[0010] Die Aufgabe wird durch ein pulvermetallurgisches Formteil gemals Anspruch 1 sowie
durch ein Verfahren zum Herstellen von solch einem Formteil gemafs Anspruch 15 geldst. Vor-
teilhafte Weiterbildungen der Erfindung sind in den abhangigen Anspriichen angegeben.

[0011] Gemal’ der vorliegenden Erfindung wird ein pulvermetallurgisches Formteil bereitge-
stellt, das einen Interkonnektor oder eine Endplatte flr eine elektrochemische Zelle bildet. Das
Formteil weist einen Chromgehalt von mindestens 80 Gew.%, eine plattenférmige Grundform
und (ein) an einer oder an beiden Hauptflachen des Formkdrpers ausgebildete(s) Stréomungs-
feld(er) auf. Die jeweilige Hauptflaiche weist in dem Bereich des/der Strémungsfel-
des/Stréomungsfelder jeweils eine in dem Formkdrper ausgebildete Strukturierung mit einer
Mehrzahl von noppen- oder stegférmigen Erhebungen und dazwischen liegenden Vertiefungen
auf. Ein Verhéltnis aus dem maximalen, entlang der Hauptflaiche gemessenem Durchmesser
Dmax (in mm) des Formteils relativ zu einer minimalen Dicke dmin (in mm) eines sich entlang
des/der Stromungsfeldes/Strémungsfelder erstreckenden und von der/den Strukturierung(en)
nicht betroffenen Kernbereiches des Formteils liegt in dem Bereich 140 < D,a/dmin < 350.

[0012] Innerhalb dieses Bereiches sind die Formteile im Vergleich zu bisher bekannten, pul-
vermetallurgischen Interkonnektoren und Endplatten relativ zu deren maximalem Durchmesser
dinner ausgebildet. Dadurch kann flr das zugehorige, elektrochemische System (bestehend
aus einer Mehrzahl von elektrochemischen Zellen und Interkonnektoren sowie ggf. endseitig
vorgesehenen Endplatten) eine hdhere volumetrische sowie gravimetrische Leistungsdichte
erzielt werden. Ein weiterer Vorteil ist, dass die fur das einzelne Formteil anfallenden Material-
kosten reduziert sind. Durch eine solche relative (d.h. im Verhaltnis zu dem maximalen Durch-
messer Dnax) Reduzierung der Dicke des Kernbereichs kann eine relativ hohe Strukturtiefe der
Strukturierung(en) des/der Stromungsfeldes/Stromungsfelder beibehalten werden. Dadurch wird
ein verhaltnismaRig grofer Stromungsquerschnitt fir die Prozessgase bereitgestellt, was wiede-
rum fUr die Prozessgasfihrung vorteilhaft ist (da weniger Druckverlust liber die Kanallange
hinweg auftritt). Vorzugsweise betragt die Strukturtiefe 2 0,5 mm, wobei vorzugsweise die Struk-
turtiefe auf der der Kathode zugewandten Hauptflache tiefer (z.B. =2 0,8 mm) als die Strukturtiefe
auf der der Anode zugewandten Hauptflache (z.B. = 0,5 mm) ist. Die beanspruchte Bereichsan-
gabe flr das Verhaltnis Dya/dmin ist deshalb eine sehr gut geeignete Grofde zur Definition der
Grolenverhéltnisse des Formteils, da sie eine von der duf3eren Formgebung und von der abso-
luten Gesamtgrofie des Formteils unabhangige Kenngrofle ist und da sich gezeigt hat, dass
aus Stabilitatsgriinden des Formteils (vgl. Kriterium b) oberhalb) und aufgrund der fertigungs-
technischen Rahmenbedingungen (vgl. Kriterium d) oberhalb) bei der pulvermetallurgischen
Herstellung die Dicke des Kernbereiches mit zunehmender Grofle des Formteils zunehmen
sollte. Der maximale Wert des beanspruchten Bereichs fUr das Verhaltnis D./dmin ist derart
gewahlt, dass noch eine ausreichende Stabilitat gegeben ist und dass liber das Formteil hinweg
eine weitgehend gleichmaRige Temperaturverteilung gewahrleistet wird (vgl. Kriterien b) und c)
oberhalb).

[0013] In Bezug auf eine moglichst hohe Stabilitat der Formteile ist anzumerken, dass bisher fiir
die pulvermetallurgische Fertigung von Interkonnektoren und Endplatten in der Regel Chrom-
pulver bzw. Chrom enthaltende Pulver eingesetzt werden, die Uber einen vergleichsweise kos-
tenglinstigen, aluminothermischen Prozess hergestellt werden. Aluminothermische Verfahren
gehen von fein verteiltem Aluminiumpulver aus, welches sorgfaltig mit Chromoxid vermischt
wird. Anschliellend wird diese Reaktionsmischung entzliindet, wodurch das Chromoxid zu me-
tallischem Chrom reduziert wird, wahrend das metallische Aluminium zu Al,O; oxidiert wird. Das
entstandene Reaktionsprodukt wird geschmolzen, wobei sich flissiges Chrom absetzt und
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Schlacke mit dem Hauptbestandteil Al,O; auf dem flissigen Chrom schwimmt. Nach Abkuhlung
und Erstarrung wird die Schlacke vom reinen Chrom-Metall mechanisch abgetrennt, das Metall
wird in Klumpen zerbrochen und zur Gewinnung des Chrommetallpulvers auf die gewiinschte
TeilchengréfRe bzw. Teilchengrofienverteilung vermahlen, wobei sich ggf. auch noch Siebvor-
gange anschlieBen kénnen. Das so erhaltene Pulver, das herkémmlich fir die Formteil-
Fertigung eingesetzt wird, ist - sofern keine zusatzlichen, oberflachenvergrofiernden Bearbei-
tungsschritte durchgeflhrt werden - grob und kantig ausgebildet und weist nahezu keine innere
Porositat auf. Die Verwendung solch eines Pulvers (ggf. in Kombination mit weiteren Pulvern,
Presshilfsmitteln, etc.) ermdglicht zwar verhaltnismaRig hohe Pressdichten. Es hat sich jedoch
gezeigt, dass die Stabilitdt des gepressten Grlnlings wie auch des gesinterten Formteiles bei
Verwendung solcher Pulver vergleichsweise niedrig ist. Dies wird auf eine nur maRige Ver-
klammerung zwischen den einzelnen Partikeln sowie auf eine relativ ungleichmafige Verteilung
der Restporositat zurlickgefuhrt. In den gesinterten Formteilen, die aus solchen Pulvern herge-
stellt sind, liegen einzelne, verhadltnismalig grofle Poren vor. Dementsprechend kdénnen die
erfindungsgemar definierten Formteile mit dem oberhalb beschriebenen Pulver in der Regel
nicht mit einer ausreichenden Stabilitat hergestellt werden.

[0014] Es hat sich gezeigt, dass wenn bei dem pulvermetallurgischen Herstellungsvorgang des
Formteils zumindest ein Anteil des Chrom enthaltenden Pulvers eine Oberflache nach BET von
> 0,05 m%g aufweist, eine deutlich hdhere Stabilitat des gepressten Griinlings wie auch des
gesinterten Formteils erzielt werden kann. Die Angaben zur Oberflache nach BET im Rahmen
dieser Anmeldung beziehen sich auf eine BET-Messung gemafl Norm (ISO 9277:1995, Mess-
bereich: 0,01 - 300 m%g; Gerat: Gemini Il 2370, Ausheiztemperatur: 130°C, Ausheizzeit: 2
Stunden; Adsorptiv: Stickstoff, volumetrische Auswertung Uber FUnfpunktbestimmung). Die
Verwendung solch eines Pulvers ermdglicht die Herstellung der erfindungsgemafd definierten
Formteile mit einer besonders hohen Stabilitdt. Dementsprechend betrifft die vorliegende Erfin-
dung auch ein pulvermetallurgisches Formteil gemaf Anspruch 1, das gemafy dem in Anspruch
15 definierten Verfahren herstellbar ist, insbesondere das gemals dem in Anspruch 15 definier-
ten Verfahren hergestellt ist. Wie in Bezug auf Weiterbildungen und Varianten der vorliegenden
Erfindung beschrieben wird, kann solch ein Chrom enthaltendes Pulver durch oberflachenver-
grolernde Bearbeitungsschritte von herkdmmlichen Pulvern (z.B. aluminothermisch hergestellt)
oder auch durch ein Herstellungsverfahren (vgl. Anspruch 19), bei welchem zumindest eine
Verbindung der Gruppe bestehend aus Chromoxid und Chromhydroxid, optional mit einer bei-
gemischten festen Kohlenstoffquelle, unter zumindest zeitweiser Einwirkung von Wasserstoff
und Kohlenwasserstoff reduziert wird, hergestellt werden. Das so hergestellte Pulver weist eine
schwammartige Struktur auf und lasst sich besonders gut und dicht pressen (selbst bei niedri-
geren Pressdriicken), wobei eine gute Verzahnung zwischen den Partikeln erreicht wird.
Dadurch Iasst sich das Formteil nach Erreichen des Maximaldrucks ohne Auftreten von Materi-
alausbriuchen wieder entlasten. Ferner wird eine hohe Griinfestigkeit der Grinlinge und eine
hohe Stabilitét der gesinterten Formteile erzielt.

[0015] Als pulvermetallurgisches Formteil wird ein in der beschriebenen Formgebung (d.h.
einschlie3lich der Strukturierung(en)) durch Pressen von Pulver(n) und durch nachfolgendes
Sintern hergestelltes Bauteil bezeichnet, wobei auch weitere Behandlungsschritte, wie bei-
spielsweise ein Vorsintern nach dem Schritt des Pressens und ggf. auch ein Kalibrierpressen
nach dem Schritt des Vorsinterns (und vor dem Schritt des Sinterns), vorgesehen sein kdnnen.
Das Formteil in seiner beschriebenen Formgebung (d.h. einschliellich der Strukturierung(en))
ist dabei monolithisch ausgebildet und weist durchgehend die im Rahmen der pulvermetallurgi-
schen Herstellung erhaltene Mikrostruktur auf. Insbesondere wird die beschriebene Formge-
bung ausschliel3lich durch entsprechend ausgebildete Presswerkzeuge erzielt und es erfolgt
kein nachfolgender, formgebender Bearbeitungsschritt. Die im Rahmen der pulvermetallurgi-
schen Herstellung erhaltene Mikrostruktur entsteht dadurch, dass die durch Pressen verdichte-
ten Partikel mit Fortschreiten des Sinterprozesses durch Festkorperdiffusion miteinander Uber
Sinterhalse verbunden werden, die zunehmend dicker werden, wahrend die Zwischenrdaume
zwischen den Partikeln zunehmend kleiner werden. Es liegt eine statistische Verteilung der
Grofle und der Position der Poren vor. Ein ,pulvermetallurgisches Formteil® ist fiir einen Fach-
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mann durch metallurgische Untersuchungsmethoden (z.B. Bildung eines Schliffes an einer
Querschnittsflache und Untersuchung im Rasterelektronenmikroskop) erkennbar. Das pulver-
metallurgische Formteil kann mit weiteren Anbauteilen, Dichtungsabschnitten und/oder Be-
schichtungen, etc., versehen sein.

[0016] Die Zusammensetzung des Formteils liegt insbesondere innerhalb des nachfolgenden
Bereichs:

[0017] Cr-Gehalt (Cr: Chrom) von = 88 Gew.% und < 98 Gew.%
[0018] Fe-Gehalt (Fe: Eisen) von =2 Gew.% und < 12 Gew.%
[0019] gegebenenfalls Zusatze, z.B. Y-Zusatz (Y: Yttrium) (z.B. 0,07 Gew.% Y).

[0020] Auf diese Weise kann eine hohe Korrosionsbestandigkeit und eine gute Anpassung des
thermischen Ausdehnungskoeffizienten an das Material des Elektrolyten, der vorzugsweise aus
(z.B. mit Y,03 oder Sc,03) vollstabilisiertem Zirkonoxid gebildet wird (insbesondere bei elektro-
lytgestlitzten, elektrochemischen Zellen), erreicht werden. Gemaly einer Weiterbildung betragt
der Chromanteil (bezogen auf den Gesamtmetallgehalt) = 90 Gew.%. Mit zunehmendem
Chromgehalt wird die Warmeleitfahigkeit erhdht (homogene Temperaturverteilung erreichbar)
und der thermische Ausdehnungskoeffizient abgesenkt (bessere Anpassung desselben an
verfligbare Elektrolytmaterialien, wie beispielsweise vollstabilisiertes Zirkonoxid).

[0021] Vorzugsweise wird das Formteil durch einen Interkonnektor, der an beiden Hauptflachen
jeweils mindestens ein Stromungsfeld aufweist, gebildet. Die Strukturierung(en) kdnnen dabei
beispielsweise durch ein Rillenfeld mit zwischen den einzelnen Rillen angeordneten, langlichen
Erhebungen (in Form von z.B. Stegen, Rippen, etc.), die ggf. auch entlang ihrer Haupterstre-
ckungsrichtung ein- oder mehrmalig unterbrochen sein kdénnen, gebildet werden. Daneben
kénnen - wie dem Fachmann gelaufig ist - fir die Prozessgasfihrung auch andere Arten von
Strukturierungen geeignet sein.

[0022] Das erfindungsgeméafe Formteil (Interkonnektor oder Endplatte) ist flr verschiedene
Arten von Festoxid-basierten elektrochemischen Zellen geeignet. Vorzugsweise ist es fir elekt-
rolytgestiitzte, elektrochemische Zellen, insbesondere Brennstoffzellen, ausgebildet. Bei der
elektrolytgestitzten Zelle bildet der Elektrolyt die tragende Komponente fir die angrenzenden
Elektroden (und ggf. weitere Schichten). Gemals einer Weiterbildung ist das Formteil fiir eine
elektrolytgestitzte, elektrochemische Zelle (insbesondere Brennstoffzelle) mit (z.B. mit Y,0;
oder Sc,0;) vollstabilisiertem Zirkonoxid als Elektrolyt ausgebildet. Solch ein Elektrolyt zeichnet
sich durch eine hohe lonenleitfahigkeit und damit eine hohe Leistungsfahigkeit aus, er ist aber
auch sehr bruchempfindlich, so dass eine besonders gute Anpassung an dessen thermischen
Ausdehnungskoeffizienten erforderlich ist. Hierflr ist das beanspruchte Formteil mit dem ver-
gleichsweise hohen Chromgehalt (sowie auch mit dem bevorzugten Zusammensetzungsbe-
reich) besonders gut geeignet. Fur die Form der Hauptflache sind grundsatzlich unterschiedli-
che Geometrien moglich, wie beispielsweise rechteckig, quadratisch, rautenférmig, Parallelo-
gramm, kreisférmig, oval, etc., ggf. auch mit einer oder mehreren Offhung(en) innerhalb der
Haupftflache. Die Hauptflache ist eben oder im Wesentlichen eben (d.h. sie weist nur presstech-
nisch bedingte Neigungen oder Welligkeiten auf) ausgebildet. Der Durchmesser wird bezogen
auf die einfassenden Kanten des Formteils gemessen, unabhangig davon, ob eine oder mehre-
re Offnung(en) innerhalb der Hauptfliche ausgebildet sind. Auch kann/kénnen auf einer Haupt-
flache nicht nur exakt ein Stromungsfeld sondern auch mehrere, voneinander unterteilte Stro-
mungsfelder vorgesehen sein. Die Dicke wird senkrecht zu der Erstreckungsebene der Haupt-
flache(n) gemessen. Gemal} der vorliegenden Erfindung verbleibt in Richtung der Dicke in dem
Bereich des/der Stromungsfeldes/Stromungsfelder ein nicht von den Strukturierung(en) be-
troffener Kernbereich, d.h. ein Bereich, den die von einer oder von beiden Hauptflachen in den
Formkoérper ragenden Vertiefungen nicht erreichen. Die Dicke dieses Kernbereiches in dem
Bereich des/der Stromungsfeldes/Strémungsfelder kann entlang der Ebene der Hauptflache
variieren und es wird dementsprechend auf die minimale Dicke Bezug genommen. Ggf. kann
eine minimale Dicke des Formteils an Abschnitten auf’erhalb des/der Strdomungsfelder auch
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dinner oder dicker sein.

[0023] Im Hinblick auf eine weitergehende Reduzierung der Materialkosten und eine Optimie-
rung der volumetrischen und gravimetrischen Leistungsdichte des zugehorigen, elektrochemi-
schen Systems ist bevorzugt, wenn das Verhéltnis Da/dmin = 150, insbesondere = 180 ist. Im
Hinblick auf eine gleichmaRige Temperaturverteilung und eine ausreichende Stabilitat ist umge-
kehrt vorteilhaft, wenn das Verhaltnis Dpyax/dmin < 300, insbesondere < 250, ist.

[0024] Gemal} einer Weiterbildung der vorliegenden Erfindung ist an beiden Hauptflachen des
Formteils genau ein Strdmungsfeld ausgebildet. Insbesondere ist der Kernbereich zwischen
den beiden, einander gegeniberliegenden Strukturierungen der Strdmungsfelder ausgebildet.
Gemal} einer Weiterbildung ist ein das Stromungsfeld vollstéandig oder teilweise umgebender
(und von Strukturierung(en) des jeweils angrenzenden Strémungsfeldes freier) Randbereich an
der jeweiligen Hauptflache vorgesehen. In dem Randbereich kénnen zusatzlich eine oder meh-
rere (z.B. schlitzférmige) Durchgangsoéffnung(en), die der Zu- oder Abflihrung der Prozessgase
dienen, vorgesehen sein. Die Flihrung der Prozessgase kann zumindest teilweise auch aul3er-
halb der Erstreckungsflache der Interkonnektoren (entlang z.B. entsprechender, aulenseitig
verlaufender Kanale) erfolgen und die Strukturierungen erstrecken sich in diesem Fall bis an die
jeweilige AulRenkante des Interkonnektors. Es kénnen auch beide Varianten an einem Inter-
konnektor, z.B. an verschiedenen Seitenkanten, vorgesehen sein.

[0025] Gemal} einer Weiterbildung ist/sind an beiden Hauptflachen des Formteils jeweils (ein)
Strdmungsfeld(er) ausgebildet und die Strukturierungen voneinander gegeniberliegenden
Stromungsfeldern weisen im Wesentlichen parallel zueinander verlaufende Haupterstreckungs-
richtungen (z.B. der Stege, der Rippen, der langlich ausgebildeten Noppen, der Kanale, der
Rillen, etc., der jeweiligen Strukturierung) entlang der Hauptflachen auf (Gleichstromdesign). Mit
-im Wesentlichen parallel® wird auf einen exakt parallelen Verlauf Bezug genommen, sowie
alternativ auch auf einen nahezu parallelen Verlauf mit Abweichungen von bis zu + 10°. Das
Gleichstromdesign hat unter anderem den Vorteil, dass bei dem Pressvorgang des Formteils
ein bevorzugter Materialfluss und eine gleichmafige Materialverteilung erzielbar ist. Insbeson-
dere ist in dieser Hinsicht bevorzugt, wenn die Vertiefungen der einen Hauptflache exakt oder
im Wesentlichen gegeniberliegend von den Erhebungen der anderen Hauptflache angeordnet
sind und umgekehrt. Weiterhin ist das erfindungsgemafe Formteil auch als Interkonnektor im
Kreuzstromdesign ausflhrbar, bei welchem die Haupterstreckungsrichtung der Strukturierung
des einen Strdmungsfeldes senkrecht oder im Wesentlichen senkrecht (d.h. Abweichungen von
bis zu £ 10°) relativ zu der Haupterstreckungsrichtung der Strukturierung eines gegenuberlie-
gend angeordneten Stromungsfeldes ausgerichtet ist. Daneben sind auch anderweitige, z.B.
schrag zueinander verlaufende Orientierungen oder auch Uber die Hauptflache zueinander
wechselnde Orientierungen von einander gegenlberliegenden Strémungsfeldern maglich.
Weiterhin ist im Hinblick auf den Pressvorgang des Formteils vorteilhaft, wenn die Flanken der
Strukturierung(en) jeweils derart geneigt sind, dass sich die Vertiefungen zu deren Grund hin
jeweils beidseitig verjingen (und sich entsprechend die Erhebungen zu deren héchsten Punkt
hin beidseitig verjingen).

[0026] Gemal} einer Weiterbildung weist das Formteil vier umlaufende Seitenkanten auf (,um-
laufend” um die jeweilige Hauptflache) von denen jeweils zwei einander gegenlberliegende
Seitenkanten parallel zueinander verlaufen, wobei das Verhaltnis aus der Seitenlange L. der
Iangsten Seitenkante relativ zu der minimalen Dicke d.,,, des Kernbereiches des Formteils = 110
ist. Die beschriebene Geometrie des Formteils ist insbesondere fiir den Aufbau eines Stapels
und fur die Prozessgasfiihrung (an den vier umlaufenden Seiten) vorteilhaft. Insbesondere weist
das Formteil eine rechteckige, gegebenenfalls auch quadratische Grundform auf und es liegt
das Verhaltnis gemal} dieser Weiterbildung vor. Im Hinblick auf eine weitergehende Reduzie-
rung der Materialkosten und eine Optimierung der Leistungsdichte ist bevorzugt, wenn das
Verhaltnis = 115, insbesondere = 150 ist. Im Hinblick auf eine gleichmafige Temperaturvertei-
lung und eine ausreichende Stabilitat ist umgekehrt vorteilhaft, wenn das Verhaltnis < 220 ist.
Ferner ist im Hinblick auf die Gesamtleistung eines Stacks bevorzugt, wenn sdmtliche Seiten-
langen = 155 mm, insbesondere = 170 mm sind.

5/20



patertami

% :\S‘f?fl’miﬂ‘?ﬁﬂ AT 14 144 U1 201 5'05'1 5

[0027] Gem3R einer Weiterbildung ist das Verhéltnis aus der GroRe der Hauptflache in mm?
(Quadratmillimeter) relativ zu der minimalen Dicke dmi, des Kernbereiches des Formteils in mm
(Millimeter) = 1,3 x 10*. Dieses Verhltnis ist unabhiangig von der Geometrie der Hauptfliche
eine geeignete Grolke zur Beschreibung bevorzugter geometrischer Verhaltnisse des Formteils,
wobei ggf. in der Hauptflache vorgesehene Offnungen (z.B. fiir die Prozessgasfiihrung) mit zu
der Grolie der Hauptflache gezahlt werden. Im Hinblick auf die Materialkosten und die Gesamt-
leistung des Stacks ist bevorzugt, wenn das Verhaltnis = 1,5 x 10, insbesondere = 2,0 x 10 ist.
Im Hinblick auf eine gleichmafige Temperaturverteilung und eine ausreichende Stabilitat ist
umgekehrt vorteilhaft, wenn das Verhaltnis < 3,5 x 10* ist. GemaR einer Weiterbildung ist die
Grole der Hauptfliche = 240 cm? (Quadratzentimeter), vorzugsweise = 280 cm?, wobei die
Grofe der Hauptfliche vorzugsweise < 500 cm? (Quadratzentimeter) ist.

[0028] Gemald einer Weiterbildung ist das Verhaltnis aus Gesamtgewicht des Formteils in g
(Gramm) relativ zu der GréRRe der Hauptflache in cm? (Quadratzentimeter) < 1,1 ist. Dement-
sprechend wird eine hohe gravimetrische Leistungsdichte und ein niedriger Materialeinsatz
erzielbar. Insbesondere ist unter diesen Gesichtspunkten vorteilhaft, wenn das Verhaltnis < 1,0,
insbesondere < 0,9 ist, wobei aus Stabilitdtsgriinden bevorzugt ist, wenn das Verhaltnis = 0,7
ist.

[0029] Gemal} einer Weiterbildung ist die maximale Dicke (gemessen senkrecht zu der Erstre-
ckungsebene der Hauptfliche(n)) des Formteils in dem Bereich des/der Strémungsfel-
des/Stromungsfelder < 2,3 mm (Millimeter), insbesondere < 2,1 mm. Um einen ausreichenden
Stromungsquerschnitt fur die Prozessgase bereitzustellen, ist die maximale Dicke vorzugsweise
2 1,6 mm. Vorzugsweise gelten diese Grenzwerte auch fir die maximale Dicke des gesamten
Formteils.

[0030] Gemal} einer Weiterbildung ist die minimale Dicke d,, des Kernbereichs des Formteils <
1,1 mm (Millimeter), insbesondere < 1,0 mm, gegebenenfalls sogar < 0,9 mm. Im Hinblick auf
eine ausreichende Stabilitat ist bevorzugt, wenn die minimale Dicke = 0,7 mm betragt. Gemaf}
einer Weiterbildung ist der maximale, entlang der Hauptflache gemessene Durchmesser des
Formteils 2 200 mm. Im Hinblick auf eine mdglichst hohe Gesamtleistung des Stacks ist der
maximale, entlang der Hauptflaiche gemessene Durchmesser des Formteils = 220 mm, insbe-
sondere = 250 mm, wobei aus Stabilitédtsgriinden vorzugsweise ein Wert < 320 mm gewahlt
wird.

[0031] Gemald einer Weiterbildung liegt in dem Kernbereich der Flachenanteil P von leeren
oder teilweise mit Metalloxid(en) geflllten Poren sowie von Oxideinschliissen, soweit sie voll-
standig innerhalb der betrachteten Messflache liegen, relativ zu der Gesamtflache dieser Mess-
flache in einem Bereich von 80 % < (1-P) < 95 %, (zu Messverfahren s. oben). P wiirde bei
einem Material, in dem keine Metalloxide aus Cr oder weiteren Metallen gebildet sind, der Poro-
sitat (ausgewertet mittels quantitativer Bildanalyse) entsprechen, wobei gemaf der vorliegen-
den Erfindung die (urspriinglichen) Poren teils oder vollstandig mit Metalloxid(en) aufgeftillt sein
kénnen. Die mit Metalloxid(en) geflillten Poren sowie die Oxideinschliisse kénnen zumindest
zum Teil gezielt eingebracht werden, indem das Formteil nach Durchlaufen der pulvermetallur-
gischen Herstellungsroute einem anschlieenden Oxidationsprozess unterzogen wird, um die
offene Restporositat zu minimieren. Denn das entstehende Cr,O; oder Mischoxide aus Cr und
Al (siehe US 2010/0233576 A1) weisen ein grofderes Volumen als die metallische Matrix auf, so
dass die Porositat im Zuge des Oxidationsprozesses verschlossen werden kann. Dabei werden
nicht notwendigerweise alle Poren bis zum Kern des Formteils mit Oxiden gefiillt, zumindest
wird jedoch eine Randschicht von ca. 0,2 mm Dicke geschlossen. Die entstehende Oxidschicht
auf der Oberflache des Formteils wird insbesondere in einem nachfolgenden Prozess zumin-
dest in dem Bereich der elektrischen Kontaktflachen wieder entfernt, beispielsweise durch einen
Sandstrahlprozess, um zu Betriebsbeginn einen mdglichst optimalen, metallischen Kontakt
zwischen elektrochemischer Zelle und Interkonnektor bzw. Endplatte zu gewahrleisten. Dem-
entsprechend werden bei der Beschreibung der Mikrostruktur des Formteils in den meisten
Fallen Poren, teilweise mit Metalloxid(en) gefilllte Poren sowie Oxideinschliisse zusammenge-
fasst. Bei teilweise mit Metalloxid(en) gefiillten Poren wird deren Querschnittsflache (im Rah-
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men der quantitativen Bildanalyse) berechnet, indem der teilweise gefillte Anteil und der leere
Anteil zusammenaddiert werden. Der Hauptbestandteil der ,Oxideinschliisse” sowie auch der
,Metalloxid(e)“ im Rahmen der Erfindung sind Chromoxide, wobei der Chromoxidgehalt bevor-
zugt mindestens 90 Gew.% betragt. Die ,Oxideinschlisse” und ,Metalloxid(e)* kénnen aber
auch noch Metalloxide weiterer, vorhandener Metalle sowie auch Metallnitride von Chrom
und/oder weiteren, vorhandenen Metallen enthalten.

[0032] Weist bei dem pulvermetallurgischen Herstellungsvorgang des Formteils zumindest ein
Anteil des Chrom enthaltenden Pulvers eine Oberfliche nach BET von = 0,05 m%g (Quadrat-
meter/Gramm) auf, so kann - wie oberhalb erlautert wird - eine deutlich hdhere Stabilitat erzielt
werden und das Pulver lasst sich sehr gut pressen. Insbesondere ist der Anteil des Chrom
enthaltenden Pulvers mit einer Oberflache nach BET von = 0,05 m%g = 5 Gew.%, vorzugsweise
= 10 Gew.%, jeweils bezogen auf die Gesamtpulvermenge der Metall-enthaltenden Pulver (ggf.
elementar und/oder als Oxid, Nitrid, Karbid, etc. vorliegend) des Pulveransatzes flir das Formteil
(Wachs als Presshilfsmittel wird diesbeztglich z.B. nicht mit eingerechnet). Vorzugsweise wird
der gesamte Chrom-Anteil des Pulveransatzes flr das Formteil durch solch ein Chrom enthal-
tendes Pulver mit einer Oberfléche nach BET von = 0,05 m?g bereitgestellt. Insbesondere sind
fur die Herstellung des Formteils die Verfahrensschritte gemaf Anspruch 15 anzuwenden. Die
Verwendung solch eines Pulvers ist auch an der vorteilhaften Mikrostruktur des Formteils er-
kennbar, deren bevorzugte Merkmale nachfolgend unter Bezugnahme auf Weiterbildungen
erlautert werden. Die Mikrostruktur zeichnet sich durch fein verteilte, sehr kleine Poren aus.
Dies ermdglicht im Vergleich zu herkdmmlich hergestellten Formteilen, die Bauteilstarke (insbe-
sondere im Kernbereich) zu reduzieren und/oder die Formteile deutlich groRer (bezogen auf
deren Hauptflache) auszubilden. Auch ergibt sich dadurch die Moglichkeit, das Formteil gas-
dicht mit deutlich reduziertem Anteil an Porenflller (z.B. durch gezielte Oxidation eingebrachte
Metalloxide, insbesondere Chromoxid) oder ggf. auch unter Verzicht auf den Oxidationsprozess
zu fertigen, was einerseits zu besser kontrollierbaren, physikalischen Eigenschaften flihrt und
andererseits die Fertigungskosten senkt. Ein Pulver mit einer Oberflache nach BET von 2 0,05
m%g kann zum Einen bereitgestellt werden, indem oberflachenvergréRernde Bearbeitungs-
schritte an herkdmmlich (z.B. (iber einen aluminothermischen Prozess) hergestellten Chrompul-
vern oder Chrom-basierten Pulvern vorgenommen werden. Beispielsweise kann eine Oberfla-
chenvergrofierung erzielt werden, indem solch ein herkémmliches Pulver sehr fein vermahlen
wird, danach agglomeriert wird (z.B. in einen Mischer oder Uber eine Sprihagglomeration),
nachfolgend einem Gliihprozess (z.B. in einem Temperaturbereich von 800 - 1.200 °C und tber
eine Dauer von ca. 1 h (Stunde)) unterzogen wird und dann gesiebt wird. Besonders gute Ei-
genschaften des Formteils, die anhand von dessen Mikrostruktur erkennbar sind, werden er-
Zielt, wenn das Pulver mit einer Oberflache nach BET von = 0,05 m%*g gemaR den in Anspruch
19 angegebenen Verfahrensschritten hergestellt wird. Durch solch ein Verfahren ist (ohne
Durchfilhrung von oberflachenvergréfiernden Bearbeitungsvorgangen) insbesondere ein Pulver
herstellbar, das einen BET-Wert von = 0,25 m?/g, insbesondere von bis zu 0,5 m?/g, aufweist.
Das so hergestellte Pulver weist eine schwammartige Struktur (der einzelnen Partikel) auf und
Iasst sich dadurch besonders gut pressen. Insbesondere sind niedrigere Pressdriicke im Ver-
gleich zu herkdmmlichem Pulver mdglich.

[0033] Gemal} einer Weiterbildung ist in dem Kernbereich der Flachenanteil von leeren oder
teilweise mit Metalloxid(en) gefiillten Poren sowie von Oxideinschlissen, die jeweils eine Flache
von = 100 uym? (Quadratmikrometer) aufweisen, relativ zu der Gesamtflache an leeren oder
teilweise mit Metalloxid(en) gefiillten Poren und Oxideinschliissen < 60%. Diese Flachen wer-
den dabei mittels quantitativer Bildanalyse an einer rasterelektronenmikroskopischen Aufnahme
einer Messflache, die in eine entlang der Dickenrichtung verlaufende Schnittflache durch das
Formteil in den Kernbereich gelegt wird, ausgewertet, wobei das Messverfahren unterhalb im
Detail erlautert wird (vgl. ,Beschreibung der quantitativen Bildanalyse zur Bestimmung der
Mikrostruktur®). Insbesondere liegt der Flachenanteil < 40%, vorzugsweise < 10%, und noch
bevorzugter £ 7%, wobei die niedrigeren Werte in Bezug auf die Stabilitat bevorzugt sind und
insbesondere dann erreicht werden (z.B. wurde ein Flachenanteil von 5% erreicht), wenn ein
gemaly Anspruch 19 hergestelltes Pulver zumindest anteilig eingesetzt wird, insbesondere

7120



patertami

% :\S‘f?fl’miﬂ‘?ﬁﬂ AT 14 144 U1 201 5'05'1 5

wenn der Cr-Anteil vollstandig durch solch ein gemaf Anspruch 19 hergestelltes Pulver bereit-
gestellt wird.

[0034] Gemal} einer Weiterbildung ist in dem Kernbereich der Flachenanteil von leeren oder
teilweise mit Metalloxid(en) geflillten Poren sowie von Oxideinschliissen, die jeweils eine Flache
von 70 ym? (Quadratmikrometer) aufweisen, relativ zu der Gesamtfliche an leeren oder teilwei-
se mit Metalloxid(en) gefiillten Poren und Oxideinschliissen < 70 % (zu Messverfahren s. oben).
Insbesondere liegt der Flachenanteil < 50%, vorzugsweise < 20%, und noch bevorzugter <
17%, wobei die niedrigeren Werte in Bezug auf die Stabilitat bevorzugt sind und insbesondere
dann erreicht werden (z.B. wurde ein Flachenanteil von 14% erreicht), wenn ein gemaf} An-
spruch 19 hergestelltes Pulver zumindest anteilig eingesetzt wird, insbesondere wenn der Cr-
Anteil vollstéandig durch solch ein gemaf Anspruch 19 hergestelltes Pulver bereitgestellt wird.

[0035] Gemal} einer Weiterbildung ist in dem Kernbereich der Flachenanteil von leeren oder
teilweise mit Metalloxid(en) gefillten Poren sowie von Oxideinschllissen, die jeweils eine Flache
von = 50 ym? (Quadratmikrometer) aufweisen, relativ zu der Gesamtfliche an leeren oder teil-
weise mit Metalloxid(en) geflllten Poren und Oxideinschlissen < 80 % (zu Messverfahren s.
oben). Insbesondere liegt der Flachenanteil < 60%, vorzugsweise < 30%, und noch bevorzugter
< 27%, wobei die niedrigeren Werte in Bezug auf die Stabilitat bevorzugt sind und insbesondere
dann erreicht werden (z.B. wurde ein Flachenanteil von 24% erreicht), wenn ein gemaf An-
spruch 19 hergestelltes Pulver zumindest anteilig eingesetzt wird, insbesondere wenn der Cr-
Anteil vollstandig durch solch ein gemald Anspruch 19 hergestelltes Pulver bereitgestellt wird.

[0036] Gemal} einer Weiterbildung liegt in dem Kernbereich eine gleichmafige Verteilung der
leeren oder teilweise mit Metalloxid(en) geflillten Poren sowie der Oxideinschliisse vor (wobei
das Verhaltnis zwischen leeren Poren, teilweise gefiillten Poren und Oxideinschliissen lokal
variieren kann; z.B. kann - wie oberhalb erlautert wird - der Anteil an Metalloxid-Fillung und an
Oxideinschlissen relativ zu leerem Porenvolumen zu der Oberflaiche des Formteils hin zuneh-
men) und der mittlere Abstand A der leeren oder teilweise mit Metalloxid(en) geflllten Poren und
der Oxideinschlisse ist < 9 ym, wobei der mittlere Abstand A\ nach der Formel

4 3

4 3
/1=(37;a J berechnet wird.

[0037] Dabei entspricht 2a dem mittleren, dquivalenten Poren- bzw. Oxideinschlussdurchmes-

ser (ermittelt gemaf der Formel 24 = 2ha) , wobei ,2a;“ jeweils die aquivalenten Poren- bzw.

Oxideinschlussdurchmesser der vollstandig innerhalb der betrachteten Messflache liegenden
leeren oder teilweise mit Metalloxid(en) geflllten Poren und Oxideinschliisse sind). Ferner ist P
der Flachenanteil von leeren oder teilweise mit Metalloxid(en) geflilliten Poren sowie von Oxid-
einschliissen, soweit sie vollstdndig innerhalb der betrachteten Messflache liegen (zu dem
Messverfahren fiir die Ermittlung von 2a und P mittels quantitativer Bildanalyse siehe oben).
Der aquivalente Poren- bzw. Oxideinschlussdurchmesser 2a; wird bei Poren und Oxidein-
schliissen unabhangig von der konkreten Querschnittsform, die nicht zwingend kreisférmig ist,
aus der Querschnittsflache A derselben gemaR der Formel 2a;= (4A / n)*° ermittelt. Insbesonde-
re ist der mittlere Abstand X < 7 um, vorzugsweise < 5 ym, wobei die niedrigeren Werte in Be-
zug auf die Stabilitédt bevorzugt sind und insbesondere dann erreicht werden (erreicht wurde
z.B. A =4 ym, wobei A typischerweise = 2 ym ist), wenn ein gemaf’ Anspruch 19 hergestelltes
Pulver zumindest anteilig eingesetzt wird, insbesondere wenn der Cr-Anteil vollstandig durch
solch ein geman Anspruch 19 hergestelltes Pulver bereitgestellt wird.

[0038] Bei herkdmmlichen, aluminothermischen Pulver liegt typischerweise ein mittlerer Ab-
stand A von 12,7 um vor.

[0039] Die oberhalb erlauterten Merkmale, welche die Mikrostruktur des Kernbereichs betreffen,
liegen vorzugsweise durchgehend in dem gesamten Kernbereich des jeweiligen Formteils vor.
Vorzugsweise liegen sie durchgehend in dem gesamten Formteil vor.
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[0040] Die vorliegende Erfindung betrifft ferner ein Verfahren zum Herstellen eines pulvermetal-
lurgischen, erfindungsgemafen Formteils, das gegebenenfalls gemal einer oder mehrerer der
oberhalb erlduterten Weiterbildungen und Varianten ausgebildet sein kann.

[0041] Das Verfahren weist dabei nachfolgende Schritte auf:

[0042] A) Bereitstellen eines Pulveransatzes, der bezogen auf den Gesamtmetallgehalt einen
Chromanteil von = 80 Gew.% enthalt und bei dem zumindest ein Anteil des Chrom
enthaltenden Pulvers eine Oberfliche nach BET von = 0,05 m%g, insbesondere =
0,07 m?/g, vorzugsweise = 0,25 m?/g, aufweist;

[0043] B) Pressen des Pulveransatzes zu einem Pressling (insbesondere bei einem Press-
druck im Bereich von 500 bis 1.000 MPa);

[0044] C) Sintern des Presslings bei 1.100 bis 1.500 °C (vorzugsweise unter Wasserstoffat-
mosphare).

[0045] Vorzugsweise wird der gesamte Cr-Anteil des Formteils durch ein gemaf Anspruch 19
hergestelltes Pulver bereitgestellt. Aus Kostengriinden kann es aber auch vorteilhaft sein, Pul-
ver mit einer Oberfliche nach BET von = 0,05 m?%/g, das insbesondere gemaR dem Verfahren
nach Anspruch 19 hergestellt ist, mit herkdmmlichem Pulver (z.B. aluminothermisch hergestellt)
zu mischen, wodurch ebenfalls noch eine ausreichende Stabilitdt und eine gute Pressbarkeit
erzielt werden kdnnen.

[0046] Gemal} einer Weiterbildung der Erfindung erfolgt zwischen dem Schritt des Pressens
(Schritt B) und dem Schritt des Sinterns (Schritt C) ein Vorsintern des Presslings bei 500 bis
1.000 °C (vorzugsweise unter Wasserstoffatmosphare). Gemald einer Weiterbildung wird dem
Pulveransatz vor dem Verpressen ein Presshilfsmittel (z.B. ein Wachs) in einer Menge von 0,1
Gew.% bis 5 Gew.%, bezogen auf die Pulveransatzmenge, zugesetzt.

[0047] Gemal} einer Weiterbildung wird das nach dem Schritt des Sinterns (Schritt C) erhaltene
Formteil unter Anwesenheit einer Sauerstoffquelle (z.B. O,, H,O, CO,, oder Mischungen dar-
aus; ggf. auch weitere Sauerstoffquellen moglich) oxidiert (bei einer Temperatur im Bereich von
800 - 1.050 °C) und anschlief3end wird die Oxidschicht von zumindest einem Teil der Oberfla-
che des Formteils entfernt.

[0048] Gemal} einer Weiterbildung bildet der Schritt des Pressens (Schritt B)) den einzigen,
wahrend der Herstellung des Formteils durchgefiihrten Pressvorgang. Bei herkdmmlichen
Pulvern ist in der Regel ein zweimaliges Pressen erforderlich, um die geforderte Prazision der
Konturen zu erreichen. Durch die Verwendung von Chromenthaltenden Pulvern, die eine Ober-
flache nach BET von = 0,05 m2/g aufweisen, insbesondere von Chrom-enthaltenden Pulvern,
die gemal Anspruch 19 hergestellt wurden, ist bereits in einem einmaligen Pressvorgang und
bei vergleichsweise niedrigen Pressdriicken eine prazise Ausbildung der Konturen erzielbar.
Zudem vorteilhaft sind vergleichsweise niedrige Herstellungskosten.

[0049] Alternativ zu der einstufigen Herstellung (d.h. mit nur einem Pressschritt) kdnnen im
Rahmen der pulvermetallurgischen Herstellung auch zwei Pressschritte vorgesehen werden. In
letzterem Fall wird insbesondere zwischen dem Schritt des Vorsinterns und dem Schritt des
Sinterns (Schritt C)) ein Kalibrierpressvorgang bei einem Pressdruck im Bereich von 500 bis
1.000 MPa durchgefiihrt. Dadurch wird insbesondere eine Homogenisierung der Dichteverhalt-
nisse im Formteil erzielt.

[0050] Gemal} einer Weiterbildung wird das oberhalb erwahnte Verfahren gemafly Anspruch 19
zur Herstellung eines Chrom enthaltenden Pulvers angewendet und dem Pulveransatz zumin-
dest anteilig zugegeben. Das erfindungsgemalie Metallpulver lasst sich durch Reduktion zu-
mindest einer Verbindung der Gruppe bestehend aus Chromoxid und Chromhydroxid, optional
mit einer beigemischten festen Kohlenstoffquelle, unter zumindest zeitweiser Einwirkung von
Wasserstoff und Kohlenwasserstoff herstellen.

[0051] Als Chromoxid oder Chromhydroxid kommen bevorzugt Cr(lll)-Verbindungen in Pulver-
form in Frage, beispielsweise Cr,O;, CrOOH, Cr(OH); oder natirlich Mischungen aus Chro-
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moxiden und Chromhydroxiden. Die bevorzugte Chromquelle ist Cr,O5; (vorzugsweise in Pig-
mentqualitat).

[0052] Bevorzugt wird die Verbindung der Gruppe bestehend aus Chromoxid und Chromhydro-
xid, optional mit einer beigemischten festen Kohlenstoffquelle, auf eine Temperatur Tg mit
1100°C < Tgr £ 1550°C, vorzugsweise auf eine Temperatur Tg mit 1200°C < Tgr < 1450°C, erhitzt
und optional auf dieser Temperatur gehalten. Wahrend im unteren Temperaturbereich sehr
lange Haltezeiten auf Tr erforderlich sind, um einen vorteilhaften Reduktionsgrad von 90%
einzustellen, kann im oberen Temperaturbereich die Haltezeit sehr kurz gewahlt werden oder
Uberhaupt entfallen. Der Gesamtdruck der Reaktion betragt in vorteilhafter Weise 0,95 bis 2 bar.
In vorteilhafter Weise liegt der Kohlenwasserstoff als CH, vor. Bevorzugt betragt zumindest
wahrend des Aufheizvorgangs zumindest zeitweise der Kohlenwasserstoff-Partialdruck 5 bis
500 mbar. Die Restgasatmosphare ist dabei bevorzugt Wasserstoff. Bevorzugt erfolgt die Ein-
wirkung von Wasserstoff und Kohlenwasserstoff zumindest im Temperaturbereich 800°C bis
1050°C. Bevorzugt liegt in diesem Temperaturbereich der Kohlenwasserstoff-Partialdruck in
einem Bereich von 5§ bis 500 mbar. Die sich aus den Ausgangsstoffen bildende Reaktionsmi-
schung befindet dabei bevorzugt zumindest 45 min., insbesondere bevorzugt zumindest
60 min., in diesem Temperaturbereich.

[0053] Diese Zeit schlief3t sowohl den Aufheizvorgang als auch etwaige isotherme Haltephasen
in diesem Temperaturbereich ein. Mit den erfinderischen Verfahrensbedingungen ist gewahr-
leistet, dass sich bei Temperaturen bevorzugt < Tr der Kohlenwasserstoff mit zumindest einer
Verbindung ausgewahlt aus der Gruppe bestehend aus Chromoxid und Chromhydroxid in
Anwesenheit von Wasserstoff teilweise zu Chromkarbid umsetzt. Bevorzugte Chromkarbide
sind Cr;C,, Cr;Cs; und Cry3Cg. Die sich Uber den Kohlenwasserstoff-Partialdruck einstellende
zumindest teilweise Bildung von Chromkarbid wirkt sich gilinstig auf die Pulvereigenschaften
aus. Mit den beschriebenen Verfahrensbedingungen ist ferner gewahrleistet, dass sich das
Chromkarbid mit dem in der Reaktionsmischung vorhandenen oder neu hinzugefiigten Chro-
moxid und/oder Chromhydroxid zu Chrom (Cr) umsetzt, wobei dieser Prozess bei Tg dominiert.

[0054] Der Kohlenwasserstoff kann der Reaktion gasférmig, bevorzugt ohne Zumischen einer
festen Kohlenstoffquelle, zugegeben werden. Bevorzugt wird dabei die Verbindung der Gruppe
bestehend aus Chromoxid und Chromhydroxid unter zumindest zeitweiser Einwirkung eines H,-
CH, Gasgemisches reduziert. Vorteilhaft wird ein H,/CH4 Volumenverhaltnis im Bereich 1 bis
200, besonders vorteilhaft von 1,5 bis 20 gewahlt. Die Einwirkung des H,-CH, Gasgemisches
erfolgt dabei bevorzugt zumindest zeitweise wahrend der Aufheizphase auf Tr, wobei der Ein-
fluss auf die Ausbildung der Pulverform insbesondere im Temperaturbereich 850 bis 1000°C
sehr glnstig ist. Wird eine Temperatur von ca. 1200°C erreicht, wird bevorzugt auf eine Rein-
Wasserstoffatmosphare, bevorzugt mit einem Taupunkt von < -40°C (gemessen im Bereich der
Gaszufuhr) umgeschaltet. Liegt Tr unter 1200°C, erfolgt das Umschalten auf die Rein-
Wasserstoffatmosphare bevorzugt bei Erreichen von Tg. Die isotherme Phase auf Tg und Ab-
kiihlen auf Raumtemperatur erfolgen vorteilhaft in einer Wasserstoffatmosphare. Insbesondere
beim Abkuhlen ist es vorteilhaft, Wasserstoff mit einem Taupunkt < -40°C zu verwenden, um
Ruckoxidation zu vermeiden.

[0055] In einer Ausfilhrungsvariante wird dem Chromoxid und/oder Chromhydroxid eine feste
Kohlenstoffquelle zugemischt. Bevorzugt wird dabei pro Mol Sauerstoff in der Chromverbindung
zwischen 0,75 und 1,25 Mol, vorzugsweise zwischen 0,90 und 1,05 Mol an Kohlenstoff einge-
setzt. Dabei ist die Menge an fir die Reaktion mit der Chromverbindung verfigbaren Kohlen-
stoff gemeint. In einer besonders bevorzugten Ausflihrungsvariante ist das Verhéltnis O zu C
mit etwa 0,98 leicht unterstdchiometrisch. Bevorzugt ist vorgesehen, dass die feste Kohlenstoff-
guelle ausgewanhlt ist aus der Gruppe Ruf3, Aktivkohle, Graphit, kohlenstofffreisetzende Verbin-
dungen oder Mischungen daraus. Als Beispiel flr eine kohlenstofffreisetzende Verbindung
kdénnen Chromkarbide, wie zum Beispiel Cr;C,, Cr;C; und G3Ce genannt werden. Die Pulver-
mischung wird in einer H,-haltigen Atmosphare auf Tr erhitzt. Der H,-Druck wird dabei bevor-
zugt so eingestellt, dass sich zumindest im Temperaturbereich 800° bis 1050°C ein CHs-
Partialdruck von 5 bis 500 mbar ergibt. Die isotherme Phase auf Tg und Abklihlen auf Raum-
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temperatur erfolgen wiederum vorteilhaft in einer Wasserstoffatmosphare. Wahrend dieser
Prozessphase ist die Anwesenheit von Kohlenwasserstoff nicht erforderlich. Wasserstoff ver-
hindert wahrend dieser Prozessphase und wahrend der Abkiihlphase Riickoxidationsprozesse.
Wahrend der Abkihlphase wird bevorzugt eine Wasserstoffatmosphare mit einem Taupunkt
< -40°C eingesetzt.

[0056] Weitere Vorteile und Zweckmaligkeiten der Erfindung ergeben sich anhand der nach-
folgenden Beschreibung von Ausfuhrungsbeispielen unter Bezugnahme auf die beigefligten
Figuren.

[0057] Von den Figuren zeigen:
[0058] Fig. 1: eine Draufsicht eines Interkonnektors im Gleichstromdesign;

[0059] Fig. 2: eine Querschnittsansicht eines Ausschnitts des in Fig. 1 gezeigten Interkonnek-
tors;

[0060] Fig. 3: eine Querschnittsansicht eines Ausschnitts einer Endplatte;

[0061] Fig. 4: eine rasterelektronenmikroskopische Aufnahme eines Interkonnektors mit vor-
teilhafter Mikrostruktur; und

[0062] Fig. 5: eine rasterelektronenmikroskopische Aufnahme eines Interkonnektors mit her-
kémmlicher Mikrostruktur.

[0063] In Fig. 1 ist eine Draufsicht auf eine Hauptflache 4 eines (rechteckig ausgebildeten)
Interkonnektors 2 im Gleichstromdesign gezeigt. Die Hauptflache 4 wird durch vier umlaufende
Seitenkanten 8, 10, 16, 18 begrenzt. Der Interkonnektor 2 weist an der gezeigten Hauptflache 4
genau ein Stromungsfeld 6 mit einer in dem Interkonnektor 2 ausgebildeten Strukturierung 5
auf. An das Strémungsfeld 6 grenzt an zwei, einander gegeniiberliegenden Seiten jeweils ein
Randbereich 12 an, der sich bis zu den Seitenkanten 8 bzw. 10 erstreckt. In den Randberei-
chen 12 sind jeweils schlitzférmige Durchgangsoéffnungen 14 fur die Zu- und Abfuhrung der
Prozessgase vorgesehen. An den verbleibenden zwei Seiten erstreckt sich das Strémungsfeld
6 bis zu den jeweiligen Seitenkanten 16,18. Das Strédmungsfeld 6 weist eine Mehrzahl von
stegférmigen Erhebungen 20 mit dazwischen liegenden Vertiefungen 22 auf, die sich jeweils im
Wesentlichen parallel zueinander entlang einer Haupterstreckungsrichtung 24 durchgehend von
der einen Seitenkante 16 bis zu der gegenliberliegenden Seitenkante 18 des Interkonnektors 2
erstrecken (in Fig. 1 nur schematisch angedeutet). Die Flanken der stegférmigen Erhebungen
20 fallen jeweils schrag in Richtung zu den Vertiefungen 22 ab (vgl. Fig. 2). In Fig. 2 ist ein
Ausschnitt des in Fig. 1 gezeigten Interkonnektors 2 im Bereich des Strémungsfeldes 6 in Quer-
schnittsansicht (entlang der in Fig. 1 dargestellten Schnittflache A-A) dargestellt. Auf der ge-
genlberliegenden Hauptflache 26 ist ebenfalls genau ein Strdmungsfeld 28 mit einer Strukturie-
rung 30, die eine Mehrzahl von stegférmigen Erhebungen 32 mit dazwischen liegenden Vertie-
fungen 34 aufweist, in entsprechender Weise ausgebildet. Angrenzend an die Seitenkanten 8,
10 sind wiederum (nicht dargestellte) Randbereiche vorgesehen. Dabei verlaufen die Haupter-
streckungsrichtungen 24 der Strukturierungen 5, 30 beider Hauptflachen 4, 26 parallel zueinan-
der (Gleichstromdesign), wobei die Vertiefungen 22 der einen Hauptflache 4 jeweils gegeniiber-
liegend zu den Erhebungen 32 der anderen Hauptflache 26 angeordnet sind und umgekehrt
(Anordnung auf Licke).

[0064] Wie anhand der Fig. 2 ersichtlich ist, ist vorliegend die Strukturtiefe S, der gegenliberlie-
genden Hauptflache 26, die im Einsatz z.B. einer Anode einer angrenzenden Brennstoffzelle
zugewandt ist, niedriger als die Strukturtiefe Sk der in Fig. 1 dargestellten Hauptflache 4, die im
Einsatz z.B. einer Kathode einer angrenzenden Brennstoffzelle zugewandt ist. Der maximale,
entlang der Hauptfliche 4 bzw. 26 gemessene Durchmesser Dn.« entspricht bei der dargestell-
ten Formgebung des Interkonnektors 2 dem Abstand zweier gegenuberliegender Ecken, wie in
Fig. 1 dargestellt ist. Die Seitenldnge der langsten Seitenkante L. ist in Fig. 1 ebenfalls darge-
stellt. Die Dicke des von den Strukturierungen 5, 30 nicht betroffenen Kernbereichs im Bereich
der Stréomungsfelder 6, 28 ist bei dem dargestellten Interkonnektor 2 im Wesentlichen konstant

11/20



patertami

% :\S‘f?fl’miﬂ‘?ﬁﬂ AT 14 144 U1 201 5'05'1 5

Uber die Hauptflachen 4, 26 hinweg und entspricht damit der minimalen Dicke dmin (vgl. Fig. 2).
Die maximale Dicke dmax des Interkonnektors 2 entspricht bei der dargestellten Ausflihrungs-
form Abstand der Erhebungen 20, 32 im Bereich der Strémungsfelder 6, 28, projiziert auf eine
senkrecht zu der Ebene der Hauptflachen 4, 26 verlaufenden Dickenrichtung, und ist Uber den
Bereich der Stromungsfelder 6, 28 hinweg konstant (vgl. Fig. 2).

[0065] In Fig. 3 ist eine Querschnittsansicht eines Ausschnitts einer Endplatte 36 dargestellit.
Diese weist nur an einer Hauptflache 4, die (bei der dargestellten Ausfiihrungsform) im Einsatz
der Kathode einer angrenzenden Brennstoffzelle zugewandt ist, ein Stromungsfeld 6 mit einer
Strukturierung 5 in entsprechender Weise, wie dies in Bezug auf die Fig. 1 und 2 erlautert wur-
de, auf. Dementsprechend werden in Fig. 3 fir einander entsprechende Bauteilabschnitte die
gleichen Bezugszeichen wie in den Fig. 1 und 2 verwendet und es wird auf die Erlduterungen
der Fig. 1 und 2 verwiesen. Im Unterschied zu den Fig. 1 und 2 grenzt im Bereich des Stro-
mungsfeldes 6 an den Kernbereich nur zu einer Seite hin eine Strukturierung 5 an, so dass die
minimale Dicke d,;, des Kernbereichs sowie die maximale Dicke d.x der Endplatte 36 jeweils
von den Vertiefungen 22 bzw. Erhebungen 20 bis zu der gegen(liberliegenden Hauptflache 26
entlang der Dickenrichtung gemessen wird (vgl. Fig. 3).

[0066] Nachfolgend werden Ausfihrungsbeispiele zur Herstellung von Interkonnektoren gemar
der vorliegenden Erfindung erlautert. Es wurden dabei Interkonnektoren mit unterschiedlichen
Geometrien hergestellt, die alle ein Verhaltnis Dpa/dmin im Bereich von 140 < Dpa/dmin < 350
aufwiesen und gleichzeitig eine ausreichende Stabilitat zeigten. Insbesondere wurden Inter-
konnektoren mit den nachfolgend angegebenen Abmessungen hergestellt.

Nr.: Lange [mm] Breite [mm]  |dmax [mMmM] dmin [MmM] Dmax/ Amin
1 100 100 1,8 0,89 158,9
2 110 110 1,8 0,9 172,8
3 180 180 2,5 1,0 254,6
4 200 160 2,5 1,0 256,1
5 Hauptflache 2,5 1,0 200,0
rund:
Durchmesser:
200 mm

[0067] Chrompulvergewinnung mit einer grof3en Oberflache nach BET:

[0068] 500 g Cr,0O; in Pigmentqualitat (Lanxess Bayoxide CGN-R) mit einer mittleren, mittels
Laserbeugung gemessenen Teilchengrdlie dso von 0,9 um (Pulvermorphologie siehe Figur 3)
wurde in Hy(75vo0l.%)-CH4(25v0l.%) (Durchflussrate 150 I/h, Druck ca. 1bar) in 80 min. auf
800°C erhitzt. In weiterer Folge wurde die Reaktionsmischung langsam auf 1200°C erhitzt,
wobei sich die Reaktionsmischung 325 min. im Temperaturbereich 800 bis 1200°C befand.
Danach wurde die Reaktionsmischung in 20 min. auf Tr erhitzt mit Tr= 1400°C. Die Haltezeit
auf 1400°C betrug 180 min. Aufheizen von 1200°C auf Tr und Halten auf Tr erfolgten unter
Zufuhr von trockenem Wasserstoff mit einem Taupunkt < -40°C, wobei der Druck ca. 1 bar
betrug. Die Ofenabkihlung erfolgte ebenfalls unter H, mit einem Taupunkt < -40°C. Es wurde
ein metallischer Schwamm erhalten, der sehr leicht zu einem Pulver deagglomeriert werden
konnte.

[0069] Pulveransatz:

[0070] AnschlieRend wird ein Pulveransatz, bestehend aus 95 Gew.-% feinem Cr-Pulver (mit
einer Oberflache nach BET von = 0,05 m?/g, granuliert zu einem besser rieselfihigen Pulver mit
einer PartikelgréfRenfraktion von 45 - 250 ym, z. B. hergestellt nach dem oberhalb erlauterten
Verfahren zur Chrompulvergewinnung) und 5 Gew.-% einer FeY-Vorlegierung (Legierung mit
0,8 Gew.% Y, Partikelgrofie < 100 um) hergestellt. Dem Pulveransatz wird 1 Gew.-% Press-
hilfsmittel (Wachs) zugesetzt. Anschlie3end wird diese Mischung Uber 15 min in einem Tau-
melmischer vermischt.
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[0071] Ausflihrungsbeispiel Einfaches Pressen:

[0072] Diese Mischung wird in eine Matrize gefiillt und bei einem spezifischen Pressdruck von
500 bis 1000 MPa verpresst (vorliegend z.B. bei 800 MPa), sodass ein Pressling entsteht.
Anschliefdend erfolgt ein Vorsintern des Presslings bei 500 bis 1000 °C (vorliegend z.B. bei
900°C) fur 20 min (Zeit bei Maximaltemperatur) unter Wasserstoffatmosphare in einem
Bandofen zum Zweck der Entwachsung des Presslings. Nach dem Vorsintern erfolgt ein Hoch-
temperatur-Sintern des Bauteils bei 1.100 °C bis 1450°C (vorliegend z.B. bei 1.450 °C) fir 1-7 h
(Zeit bei Maximaltemperatur; vorliegend z.B. Uber 7 h) unter Wasserstoffatmosphare mit dem
Zweck einer weiteren Verdichtung und Legierungsbildung. Nachfolgend wird eine Oxidation des
Bauteils bei 950°C fur eine Zeitdauer von 10 bis 30 h (vorliegend z.B. Gber 20 h; h: Stunde)
durchgefiihrt, um eine eventuell vorhandene Restporositat soweit zu verschliel3en, dass die
Permeabilitat ausreichend niedrig ist. Die Oberflache des oxidierten Bauteils wird von der Oxid-
schicht durch einen allseitigen Sandstrahlprozess befreit.

[0073] Ausflhrungsbeispiel Zweifaches Pressen:

[0074] Die Vorteile und weitere Hinweise zu dem zweistufigen Pressvorgang sind z.B. in der
US 8,173,063 B2 beschrieben. Die Chrompulvergewinnung sowie die Herstellung des Pulver-
ansatzes erfolgt wie oberhalb erlautert. Die Herstellung des Presslings einschlie3lich des Schrit-
tes des Pressens und der Schritt des Vorsinterns erfolgen wie bei dem Ausflhrungsbeispiel
Einfaches Pressen oberhalb. Nach dem Vorsintern wird ein Kalibrierpressen des vorgesinterten
Bauteils bei einem spezifischen Pressdruck von 500 bis 1000 MPa (vorliegend z.B. bei 800
MPa) durchgefiihrt. Anschlielend werden ein Hochtemperatur-Sintern, eine Oxidation sowie
eine Bearbeitung mit einem Sandstrahlprozess entsprechend wie bei dem Ausfilhrungsbeispiel
Einfaches Pressen durchgeflhrt.

[0075] In Bezug auf den Pressdruck bei dem Schritt des Pressens ist zu erganzen, dass bei
Verwendung eines Pulvers mit einer groRen Oberflaiche nach BET (insbesondere = 0,05 m%g)
und besonders bei Verwendung eines schwammartigen Pulvers, wie es z.B. gemaft dem Ver-
fahren nach Anspruch 19 herstellbar ist (vgl. insbesondere das oberhalb erlduterte Verfahren
zur Chrompulvergewinnung), eine deutlich bessere Pressbarkeit gegeben ist und dementspre-
chend niedrigere Pressdriicke ausreichend sind. Dies ist vorteilhaft im Hinblick auf die Herstel-
lungskosten sowie im Hinblick auf eine mdglichst geringe Abnutzung der Presswerkzeuge.
Wahrend bei einer maximalen Dicke im Bereich des/der Strdomungsfelder von 2,5 mm und bei
herkdbmmlichem, aluminothermisch hergestellten Chrompulver typischerweise ein Pressdruck
von > 900 MPa (MPa: Megapascal) angewendet wird, ist bei Verwendung des vorteilhaften
Pulvers sowohl flr eine maximale Dicke von 2,5 mm als auch von 2,2 mm ein Pressdruck von
600 MPa ausreichend. Bei einer maximalen Dicke im Bereich des/der Strémungsfelder von
2,0 mm und von 1,8 mm war bei Verwendung des vorteilhaften Pulvers sogar ein Pressdruck
von nur 500 MPa ausreichend.

[0076] Weiterhin weist das Formteil bei Verwendung eines Pulvers mit einer gro3en Oberflache
nach BET (insbesondere = 0,05 m?/g) und besonders bei Verwendung eines schwammartigen
Pulvers, wie es z.B. gemal} dem Verfahren nach Anspruch 19 herstellbar ist (vgl. insbesondere
das oberhalb erlduterte Verfahren zur Chrompulvergewinnung) eine besonders vorteilhafte
Mikrostruktur auf, wie nachfolgend unter Bezugnahme auf die Fig. 4 und 5 erlautert wird. In
Fig. 4 ist dabei eine rasterelektronenmikroskopische Aufnahme eines Querschnitt-Schliffes
eines Interkonnektors, der solch eine vorteilhafte Mikrostruktur aufweist, dargestellt. Im Ver-
gleich dazu ist in Fig. 5 eine entsprechende Aufnahme eines herkdmmlich hergestellten Inter-
konnektors (unter Verwendung von aluminothermisch hergestelltem Chrompulver) im gleichen
Mafstab gezeigt. Die leeren oder teilweise mit Metalloxid(en) gefiillten Poren sowie die Oxidei-
nschliisse sind in diesen Aufnahmen deutlich dunkler als die umgebende, metallische Matrix.
Wie anhand der Figuren 4 und 5 ersichtlich ist, zeichnet sich die vorteilhafte Mikrostruktur durch
ein fein verteiltes Porenmuster aus. Speziell der Anteil grof3er (leerer oder teilweise mit Me-
talloxid(en) geflillter) Poren und Oxideinschlisse ist sehr klein. Insbesondere ist - bezogen auf
eine bestimmte MindestgrofRe der jeweils betrachteten leeren oder teilweise mit Metalloxid(en)
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geflllten Poren und Oxideinschlisse - der Flachenanteil derselben relativ zu der Gesamtflache
an leeren oder teilweise mit Metalloxid(en) gefiillten Poren und Oxideinschllissen bei der vor-
teilhaften Mikrostruktur deutlich kleiner als bei herkdbmmlich hergestellten Interkonnektoren, wie
die nachfolgende Tabelle zeigt (ausgewertet mittels der nachfolgend beschriebenen quantitati-
ven Bildanalyse):

MindestgroRe > 100 uym?* > 70 pm? > 50 ym*
herkdbmmlicher 88% 92% 94%
Interkonnektor

Interkonnektor herge- (5% 14% 24%
stellt mit neuem

Pulver

[0077] Beschreibung der quantitativen Bildanalyse zur Bestimmung der Mikrostruktur

[0078] Fir die quantitative Bildanalyse wurden die Formteile mit einer Diamantdrahtsdge senk-
recht zu deren Hauptflache in Segmente mit ca. 20 mm Kantenldnge geschnitten. Die Schnitt-
flache wurde durch das/die Stromungsfeld(er) gelegt. Die Zuschnitte wurden mit Wasser gerei-
nigt und nachfolgend getrocknet. Die trockenen Zuschnitte wurden in Epoxidharz eingebettet.
Nach einer Aushartezeit von mind. 8 Stunden wurden die Schnittkante der Proben metallogra-
fisch prapariert, d.h. es kann spater eine Untersuchung Uber die Bauteilstarke hinweg erfolgen.
Die Praparation umfasst die Schritte:

[0079] « Schleifen bei 150-240 N mit festgebundenem SiC- Papier mit den Kdrnungen 240,
320, 400, 800, 1000,1200 und 2400 grit.

[0080] -+ Feinschleifen mit 9 um Al,O; Lapppapier.

[0081] «+ Polieren mit Diamant-Suspensionen zunachst mit 3 pm Koérnung, dann mit 1 ym
Kdrnung.

[0082] « Finales Polieren mit einer Diamant-Suspension der Kérnung 0,04 um.
[0083] « Reinigung der Proben im Ultraschallbad.
[0084] - Trocknung der Proben.

[0085] Anschlieliend wurden je Probe flnf Bilder von unterschiedlichen, reprasentativen Berei-
chen der Schliffflache angefertigt, wobei die Bereiche jeweils innerhalb des Kernbereichs ge-
wahlt wurden. Dies geschah mittels Rasterelekironenmikroskopie (,Ultra Plus 55 der Firma
Zeiss) unter Verwendung eines 4-Quadranten-Ring- Detekiors zur Detektion rlickgestreuter
Elektronen (BSE: back-scattered-electrons; deutsch: rlckgestreute Elektronen). Die Anre-
gungsspannung betrug 20 kV, der Kippwinkel 0°. Die Aufnahmen wurden scharf gestellt, die
Aufldsung sollte zumindest 1024x768 Pixel fur eine korrekte Bildanalyse betragen. Der Kontrast
wurde derart gewahlt, dass sich sowohl die Poren als auch eventuell vorhandene teilweise
Metalloxid-Fullungen der Poren sowie Oxideinschliisse deutlich von der metallischen Matrix
abheben und - wie oberhalb erlautert - zusammengefasst ausgewertet werden kdnnen. Die
VergroRerung fur die Aufnahmen wurde derart gewahlt, dass jedes Bild zumindest 100 Po-
ren/OxidginschIUsse enthalt. Daraus ergaben sich im vorliegenden Fall Bildflachen von 0,04 bis
0,25 mm~.

[0086] Die quantitative Bildanalyse wurde mit der Software ,QWin“ von Leica durchgefihrt. Es
wurde das Modul ,QXCount” genutzt. Jede Bildanalyse folgte den Schritten:

[0087] -+ Einstellung eines Graustufenschwellwertes in der Art, dass offenes und gegebenen-
falls teilweise mit Metalloxid(en) geflilltes Porenvolumen in den Poren sowie auch
Oxideinschlisse (d.h. ohne offenes Porenvolumen) gemeinsam als ,Pore/Oxidein-
schluss® erkannt wurden.

[0088] « Festlegung des Messrahmens, in diesem Fall der gesamten Bildflache.
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[0089] - Messoptionen: Klassifizierung nach Aquivalentdurchmesser.

[0090] -+ Detektionseinstellung: dunkle Objekte, Locher flillen, Randteilchen entfernen, open
reconstruct.

[0091] Es sollen weder bei der Aufnahme noch bei der Analyse der Aufnahmen Filterfunktionen
verwendet werden. Da die ,Poren/Oxideinschliisse” (wie oben definiert) in einem Ruckstreu-
elektronenbild dunkler erscheinen als die metallische Matrix miUssen bei der Detektionseinstel-
lung die ,dunklen Objekte” als ,Poren/Oxideinschliisse” (wie oben definiert) definiert werden. Es
kann vorkommen, beispielsweise aufgrund einer teilweisen Verflllung des Porenvolumens mit
Metalloxid(en), dass diese Kombination aus Porenvolumen und Metalloxidfillung nicht als ein
Objekt und damit als eine ,Flache” (fir die oberhalb erlduterte Auswertung der Flachengréfen
der Poren/Oxideinschliisse) erkannt wird. Es ist die Option ,Loécher flllen® zu verwenden, um
diese Kombination und damit ihre Flache als ein zusammengehdriges Objekt zu erfassen.
Durch die Option ,Randteilchen entfernen werden unvollstéandige ,Poren/Oxideinschliisse* (wie
oben definiert) im Randbereich der Bildflache nicht in die Auswertung einbezogen.

[0092] Nachdem die jeweils 5 Bilder einzeln analysiert worden sind, erfolgte eine statistische
Auswertung Uber die Daten aller 5 Bilder hinweg. Fir diese Auswertung wurden folgende
Kenngrélien herangezogen:

[0093] + Flachenanteil der Poren (%)
[0094] « Dichte (1/mm?) der Poren/Oxideinschliisse (wie oben definiert)
[0095] -+ Aquivalenter Durchmesser (um) der einzelnen Poren/Oxideinschliisse

[0096] + Fliche (um?) der einzelnen Poren/Oxideinschliisse
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Anspriche

1. Ein einen Interkonnektor (2) oder eine Endplatte (36) fiir eine elektrochemische Zelle bil-
dendes, pulvermetallurgisches Formteil, das einen Chromgehalt von mindestens 80
Gew.%, eine plattenférmige Grundform und (ein) an einer oder an beiden Hauptflachen (4,
26) des Formkdrpers ausgebildete(s) Stromungsfeld(er) (6, 28) aufweist, wobei die jeweili-
ge Hauptflache (4, 26) in dem Bereich des/der Strémungsfeldes/Stromungsfelder (6, 28)
jeweils eine in dem Formkdrper ausgebildete Strukturierung (5, 30) mit einer Mehrzahl von
noppen- oder stegférmigen Erhebungen (20, 32) und dazwischen liegenden Vertiefungen
(22, 34) aufweist,
dadurch gekennzeichnet,
dass ein Verhdltnis aus dem maximalen, entlang der Hauptflache (4, 26) gemessenem
Durchmesser Dmax des Formteils relativ zu einer minimalen Dicke dmi, eines sich entlang
des/der Stromungsfeldes/Stromungsfelder (6, 28) erstreckenden und von der/den Struktu-
rierung(en) (5, 30) nicht betroffenen Kernbereiches des Formteils in dem Bereich 140 <
Dmax/dmin < 350 liegt.

2.  Formteil gemafll Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass jeweils an beiden Hauptfla-
chen (4,26) des Formteils genau ein Strémungsfeld (6,28), gegebenenfalls mit einem das
Stromungsfeld (6,28) vollstandig oder teilweise umgebenden Randbereich (12), ausgebil-
det ist.

3. Formteil gemal Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dass an beiden Hauptfla-
chen (4, 26) des Formteils jeweils (ein) Strdmungsfeld(er) (6, 28) ausgebildet ist/sind und
dass die Strukturierungen (5, 30) von einander gegeniberliegenden Strémungsfeldern
(6,28) im Wesentlichen parallel zueinander verlaufende Haupterstreckungsrichtungen ent-
lang der Hauptflachen (4, 26) aufweisen.

4. Formteil gemal einem der vorangehenden Anspriche, dadurch gekennzeichnet, dass
das Formteil vier umlaufende Seitenkanten (8, 10, 16, 18) aufweist, von denen jeweils zwei
einander gegenlberliegende Seitenkanten (8, 10, 16, 18) parallel zueinander verlaufen,
wobei das Verhaltnis aus Seitenldnge Ly« der ldngsten Seitenkante relativ zu der minima-
len Dicke des Kernbereiches dmin des Formteils 2110 ist.

5. Formteil gemaR einem der vorangehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass
das Verhaltnis aus der GréRe der Hauptfliche (4,26) in mm? (Quadratmillimeter) relativ zu
der minimalen Dicke dmi, des Kernbereiches des Formteils in mm (Milimeter) = 1,3 x 10*
ist.

6. Formteil gemaR einem der vorangehenden Anspriche, dadurch gekennzeichnet, dass
das Verhaltnis aus Gesamtgewicht des Formteils in g (Gramm) relativ zu der Grofe der
Hauptflache (4, 26) in cm? (Quadratzentimeter) < 1,1 ist.

7. Formteil gemal} einem der vorangehenden Anspriche, dadurch gekennzeichnet, dass
die maximale Dicke dy.x des Formteils in dem Bereich des/der Strdmungsfel-
des/Stromungsfelder (6, 28) < 2,3 mm (Millimeter) ist.

8. Formteil gemal einem der vorangehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass
die minimale Dicke d.;, des Kernbereichs des Formteils < 1,1 mm (Millimeter) ist.

9. Formteil gemal einem der vorangehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass
der maximale, entlang der Hauptflache (4,26) gemessene Durchmesser Dpax des Formteils
2 200 mm ist.

10. Formteil gemaf einem der vorangehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass in
dem Kernbereich der Flachenanteil von leeren oder teilweise mit Metalloxid(en) geflllten
Poren sowie von Oxideinschliissen, die jeweils eine Fliche von = 100 ym? (Quadratmikro-
meter) aufweisen, relativ zu der Gesamtflache an leeren oder teilweise mit Metalloxid(en)
gefiiliten Poren und Oxideinschliissen < 60 % ist,
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ausgewertet mittels quantitativer Bildanalyse an einer rasterelektronenmikroskopischen
Aufnahme einer Messflache, die in eine entlang der Dickenrichtung verlaufende Schnittfla-
che durch das Formteil in den Kernbereich gelegt wird.

11. Formteil gemaf einem der vorangehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass in
dem Kernbereich der Flachenanteil von leeren oder teilweise mit Metalloxid(en) geflllten
Poren sowie von Oxideinschliissen, die jeweils eine Fliche von = 70 ym? (Quadratmikro-
meter) aufweisen, relativ zu der Gesamtflache an leeren oder teilweise mit Metalloxid(en)
geflillten Poren und Oxideinschlissen 70 % ist,
ausgewertet mittels quantitativer Bildanalyse an einer rasterelektronenmikroskopischen
Aufnahme einer Messflache, die in eine entlang der Dickenrichtung verlaufende Schnittfla-
che durch das Formteil in den Kernbereich gelegt wird.

12. Formteil gemal einem der vorangehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass in
dem Kernbereich der Flachenanteil von leeren oder teilweise mit Metalloxid(en) gefullten
Poren sowie von Oxideinschliissen, die jeweils eine Flache von = 50 ym? (Quadratmikro-
meter) aufweisen, relativ zu der Gesamtflache an leeren oder teilweise mit Metalloxid(en)
geflllten Poren und Oxideinschliissen < 80 % ist,
ausgewertet mittels quantitativer Bildanalyse an einer rasterelektronenmikroskopischen
Aufnahme einer Messflache, die in eine entlang der Dickenrichtung verlaufende Schnittfla-
che durch das Formteil in den Kernbereich gelegt wird.

13. Formteil gemaf einem der vorangehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass in
dem Kernbereich der Flachenanteil P von leeren oder teilweise mit Metalloxid(en) gefillten
Poren sowie von Oxideinschlissen, soweit sie vollstandig innerhalb der betrachteten Mess-
flache liegen, relativ zu der Gesamtflache dieser Messflache in einem Bereich von 80% <
(1-P) = 95% liegt, ausgewertet mittels quantitativer Bildanalyse an einer rasterelektronen-
mikroskopischen Aufnahme einer Messflache, die in eine entlang der Dickenrichtung ver-
laufende Schnittflache durch das Formteil in den Kernbereich gelegt wird.

14. Formteil gemaf einem der vorangehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass in
dem Kernbereich eine gleichmafige Verteilung der leeren oder teilweise mit Metalloxid(en)
geflllten Poren und der Oxideinschliisse vorliegt und dass in dem Kernbereich der mittlere
Abstand A der leeren oder teilweise mit Metalloxid(en) geflillten Poren und der Oxidein-
schliisse < 9 ym ist, wobei der mittlere Abstand X nach der Formel

4.3 \3
AZ(S?J berechnet wird,

wobei 2a dem mittleren, dquivalenten Poren- bzw. Oxideinschlussdurchmesser entspricht,
wobei P der Flachenanteil von leeren oder teilweise mit Metalloxid(en) geflllten Poren so-
wie von Oxideinschlissen, soweit sie vollstéandig innerhalb einer Messflache liegen, ist, und
wobei die Grofken 2a und P mittels quantitativer Bildanalyse an einer rasterelektronenmik-
roskopischen Aufnahme einer Messflache ausgewertet werden, die in eine entlang der Di-
ckenrichtung verlaufende Schnittflache durch das Formteil in den Kernbereich gelegt wird.

15. Verfahren zum Herstellen eines pulvermetallurgischen Formteils gemaf einem der voran-
gehenden Anspriiche, aufweisend die Schritte:

A) Bereitstellen eines Pulveransatzes, der bezogen auf den Gesamtmetallgehalt einen
Chromanteil von = 80 Gew.% enthalt und bei dem zumindest ein Anteil des Chrom
enthaltenden Pulvers eine Oberflache nach BET von 2 0,05 m2/g aufweist;

B) Pressen des Pulveransatzes zu einem Pressling;

C) Sintern des Presslings bei 1.100 bis 1.500 °C.

16. Verfahren gemaf’ Anspruch 15, dadurch gekennzeichnet, dass zwischen dem Schritt des
Pressens (Schritt B) und dem Schritt des Sinterns (Schritt C) ein Vorsintern des Presslings
bei 500 bis 1.000 °C erfolgt.
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17. Verfahren gemafy Anspruch 15 oder 16, dadurch gekennzeichnet, dass das nach dem
Schritt des Sinterns (Schritt C) erhaltene Formteil unter Anwesenheit einer Sauerstoffquelle
oxidiert wird und anschlieRend die Oxidschicht von zumindest einem Teil der Oberflache
des Formteils entfernt wird.

18. Verfahren gemaf} einem der Anspriiche 15 bis 17, dadurch gekennzeichnet, dass der
Schritt des Pressens (Schritt B) den einzigen, wahrend der Herstellung des Formteils
durchgefiihrten Pressvorgang bildet.

19. Verfahren gemaf einem der Anspriiche 15 bis 18, dadurch gekennzeichnet, dass im
Rahmen des Schrittes des Bereitstellens (Schritt A) ein Chrom enthaltendes Pulver mit ei-
ner Oberfliche nach BET von = 0,05 m?g und einem Chromgehalt von = 90 Gew.% durch
Reduktion zumindest einer Verbindung der Gruppe bestehend aus Chromoxid und
Chromhydroxid, optional mit einer beigemischten festen Kohlenstoffquelle, unter zumindest
zeitweiser Einwirkung von Wasserstoff und Kohlenwasserstoff hergestellt wird und zumin-
dest anteilig dem Pulveransatz zugegeben wird.

Hierzu 2 Blatt Zeichnungen
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