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(57) Zusammenfassung: Es wird hier ein Verfahren zum
Beschichten einer Oberflache einer Brennstoffzellenplatte
offenbart und dieses umfasst das Ausbilden einer
Sol-Gel-Mischung durch Vermischen einer schwachen
Saure und einer Zusammensetzung, welche wenigstens
zwei Metalloxidvorlaufer enthalt. Einer der Metalloxidvor-
laufer ist so ausgestaltet, dass dieser durch die schwache
Saure hydrolysiert wird, um mit einem anderen der Metall-
oxidvorlaufer mit wenigstens einer organischen funktionel-
len Gruppe, welche durch die schwache Saure nicht
hydrolysiert wird, ein gemischtes Metalloxid-Netzwerk aus-
zubilden. Die Mischung wird auf die Oberflache aufge-
bracht und wird durch die Aussetzung gegeniber Luft fir
wenigstens eine vorbestimmte Temperatur und flr eine
vorbestimmte Zeit kondensiert. Die Sol-Gel-Mischung wird
bei einer vorbestimmten Temperatur und fiir eine vorbe-
stimmte Zeit in Wasser eingetaucht, um auf der Oberflache
einen pordsen, hydrophilen und leitfahigen Film auszubil-
den.
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Beschreibung
TECHNISCHES GEBIET

[0001] Die vorliegende Patentanmeldung betrifft im Allgemeinen Brennstoffzellen und insbesondere ein Ver-
fahren zum Beschichten einer Oberflache einer Brennstoffzellenplatte.

HINTERGRUND

[0002] Eine bipolare Platte ist ein Bauteil in einer PEM(Protonenelektrolytmembran)-Brennstoffzelle. Die bi-
polare Platte macht ungefahr 80% des Gesamtgewichts der Brennstoffzelle aus und macht ungefahr 45% der
Stapelkosten aus. Die bipolare Platte istim Allgemeinen so ausgestaltet, dass diese Reaktanden gleichmafig
Uber die aktiven Gebiete verteilt, dass diese Hitze von den aktiven Gebieten entfernt, dass diese Strom von
einer Zelle zu einer anderen tragt, und, dass diese eine Leckage von Reaktanden und Kiihimittel verhindert.

ZUSAMMENFASSUNG

[0003] Es wird hier ein Verfahren zum Beschichten einer Oberflache einer Brennstoffzellenplatte offenbart.
Das Verfahren umfasst das Ausbilden einer Sol-Gel-Mischung durch Mischen einer schwachen Saure und ei-
ner Zusammensetzung, welche wenigstens zwei Metalloxidvorlaufer enthalt. Einer der Metalloxidvorlaufer ist
so ausgestaltet, dass dieser durch eine schwache Saure hydrolysiert wird, um mit einem anderen der Metall-
oxidvorlaufer mit wenigstens einer organischen funktionellen Gruppe, welche nicht durch die schwache Saure
hydrolysiert wird, ein vermischtes Metalloxid-Netzwerk auszubilden. Das Verfahren umfasst des Weiteren das
Aufbringen der Sol-Gel-Mischung auf die Oberflache der Brennstoffzellenplatte, das Kondensieren der
Sol-Gel-Mischung durch Aussetzen derselben gegenuiber Luft bei wenigstens einer vorbestimmten Temperatur
fur eine vorbestimmte Zeitdauer und das Eintauchen der Sol-Gel-Mischung in Wasser bei einer vorbestimmten
Temperatur fiir eine vorbestimmte Zeit, um einen porésen, hydrophilen und leitfahigen Film auf der Oberflache
der Brennstoffzellenplatte auszubilden, wodurch die schwache Saure verursacht, dass der eine der Metallo-
xidvorlaufer hydrolysiert wird und das vermischte Metalloxid-Netzwerk ausbildet.

KURZE BESCHREIBUNG DER ZEICHNUNGEN

[0004] Merkmale und Vorteile der vorliegenden Erfindung werden durch Bezugnahme auf die nachfolgende
detaillierte Beschreibung und die Zeichnungen offensichtlich werden, in denen gleiche Bezugszeichen ahnli-
chen, aber mdglicherweise nicht identischen Bauteilen entsprechen. Zum Zwecke der Kiirze kénnen Bezugs-
zeichen oder Merkmale mit einer zuvor beschriebenen Funktion in Verbindung mit anderen Zeichnungen, in
denen diese auftauchen, beschrieben werden oder nicht beschrieben werden.

[0005] Die Fig. 1 ist eine schematische Querschnittsansicht einer Ausfliihrungsform einer PEM-Brennstoffzel-
le.

[0006] Die Eig. 2A bis Eig. 2D sind schematische Diagramme, welche zusammen eine Ausfihrungsform ei-
ner beschichteten bipolaren Platte (Fig. 2A) zeigen und Explosionsansichten eines Verfahrens zum Herstellen
und Stapeln derselben (Eig. 2B bis Fig. 2D) zeigen.

[0007] Die Fig. 3 ist ein Flussdiagramm, welches eine Ausfiihrungsform eines Verfahrens zum Ausbilden ei-
nes Ausfiihrungsbeispiels des Beschichtens auf einer Brennstoffzellenplatte zeigt.

[0008] Die Fig. 4A und Fig. 4B zeigen zusammen vier Fotografien, welche Vergleichsergebnisse aus einer
BeschichtungsgleichmaRigkeitsuntersuchung und einer Wasserhydrophilizitdtsuntersuchung zeigen, wobei
die Fig. 4A die Ergebnisse der TiO,, Ti/Si (1:4) und SiO, enthaltenden Beschichtungen zeigt, und, wobei die
Fig. 4B die Ergebnisse einer Ti/Si (1:2) enthaltenden Beschichtung zeigt.

[0009] Die Fig. 5 ist eine Darstellung, welche die Verringerung in der Veranderung des normalisierten Kon-
taktwiderstands (%) unter zunehmendem Druck (psi) gemal einer Ausfiihrungsform der hier offenbarten Be-
schichtung zeigt, wobei BA die Ergebnisse vor der Aktivierung zeigt und AA die Ergebnisse nach der Aktivie-
rung zeigt.
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DETAILLIERTE BESCHREIBUNG

[0010] Ausflihrungsformen der hier offenbarten Beschichtung der bipolaren Metallplatte sind leitend und wei-
sen ebenfalls vorteilhafterweise eine sehr stabile Hydrophilizitat auf. Als solche verbessert die hier offenbarte
Beschichtung auch das Wassermanagement fir herkdmmliche PEM-Brennstoffzellensysteme zusatzlich zu
den herkdmmlichen Funktionen von bipolaren Platten, wie beispielsweise die gleichmaRige Verteilung von Re-
aktanden uber die aktiven Gebiete, das Entfernen von Hitze aus den aktiven Gebieten, das Tragen von Strom
von Zelle zu Zelle und das Verhindern von Leckage von Reaktanden und Kihimittel. Dies verbessert wiederum
die Leistungsfahigkeit und die Langlebigkeit der Brennstoffzelle, in welche diese eingebaut ist.

[0011] Es wird erachtet, dass die hier offenbarte Beschichtung wenigstens einen bemerkenswerten Vorteil
aufweist, namlich aufgrund von verbesserter chemischer Robustheit eine robuste Hydrophilizitdt in einer
Brennstoffzellenumgebung. Die verbesserte chemische Robustheit ist wenigstens teilweise auf die gemischte
Oxidzusammensetzung sowie auf das Verfahren zum Herstellen der Beschichtung zuriickzufihren. Wie zuvor
erwahnt, tragt die Hydrophilizitdt zu dem Wassermanagement in dem PEM-Brennstoffzellensystem bei. Bei-
spielsweise liefert die Beschichtung einen bestimmten Grad an relativer Feuchtigkeit in der Brennstoffzelle,
welche die Protonenleitfahigkeit unter verschiedenen Brennstoffzellenbedingungen verbessert. Die Beschich-
tung liefert ebenfalls Pfade zur schnellen Entfernung von Wasser, um dadurch ein Fluten bei niedrigen Strom-
dichtebedingungen zu verringern oder zu verhindern. Ferner verhindert die Leitfahigkeit der Beschichtung ei-
nen moglichen Abfall in der Zellspannung, welche andernfalls resultieren kann, wenn eine Beschichtungs-
schicht auf der bipolaren Platte vorliegt.

[0012] Bezug nehmend nunmehr auf die Fig. 1 ist eine typische PEM-Brennstoffzelle 100 dargestellt. Die
Brennstoffzelle 100 umfasst eine Anodenelektrodenschicht 112, eine Protonenaustauschmembran 116 und
eine Kathodenelektrodenschicht 114, welche allesamt zwischen zwei bipolaren Platten 110 angeordnet sind.

[0013] In der hier offenbarten Brennstoffzelle 100 ist auf den bipolaren Platten 110 eine Beschichtung (in der
Eig. 1 nicht gezeigt) vorgesehen. Diese Beschichtung ist eine gemischte Oxidschicht, welche durch einen Co-
gelsynthesansatz erzeugt wird, bei welchem eine schwache Saure zur Hydrolyse der Alkoxidvorlaufer einge-
setzt wird. Dies erlaubt die Ausbildung eines gemischten Oxid-Netzwerks bei niedriger Temperatur in situ auf
der Oberflache der bipolaren Metallplatten 110. Wie zuvor erwahnt und wie nachfolgend weiter erortert, ver-
schafft dieses gemischte Oxidnetzwerk der Brennstoffzelle 100 Hydrophilizitat und Stabilitat.

[0014] In einer Ausflihrungsform ist die Beschichtung aus einer Mischung aus Titanoxid und aus Siliziumdio-
xid hergestellt, was, verglichen mit Siliziumdioxid alleine, eine stabile Hydrophilizitét in einer Brennstoffzellen-
umgebung liefert. In einer anderen Ausfihrungsform sind in einigen der Metallalkoxidvorlaufer spezielle funk-
tionelle Gruppen enthalten und es wird erachtet, dass diese funktionellen Gruppen zu einer verbesserten Par-
tikelhaftung der Beschichtung auf der Oberflache der bipolaren Metallplatten 110 beitragt. Ferner werden Elek-
tronen leitende Pfade erzeugt, und zwar durch eine diinne Beschichtungsschicht und einen Aktivierungspro-
zess, welcher zu einer Morphologie fiihrt, welche es erlaubt, dass die Gasdiffusionsmedien in die bipolaren
Platten 110 eindringen kénnen und diese kontaktieren.

[0015] Die Eig. 2A bis Fig. 2D und Eig. 3 illustrieren eine Ausfiihrungsform des Verfahrens zum Ausbilden
der Beschichtung. Wie in der Eig. 3 dargestellt, umfasst das Verfahren im Allgemeinen, wie an dem Bezugs-
zeichen 300 gezeigt, das Ausbilden einer Sol-Gel-Mischung durch Vermischen einer schwachen Saure und
einer Zusammensetzung, welche wenigstens zwei Metalloxidvorlaufer enthalt, wobei einer der Metalloxidvor-
laufer so ausgestaltet ist, dass dieser durch die schwache Saure hydrolysiert wird, um mit einem anderen der
Metalloxidvorlaufer mit wenigstens einer organischen funktionellen Gruppe, welche durch die schwache Saure
nicht hydrolysiert wird (oder nicht hydrolysiert werden kann), ein gemischtes Metalloxid-Netzwerk auszubilden.
Das Verfahren umfasst dann, wie bei dem Bezugszeichen 302 gezeigt, das Aufbringen der Sol-Gel-Mischung
auf die Oberflache der bipolaren Platte der Brennstoffzelle und dann, wie bei dem Bezugszeichen 304 gezeigt,
das Kondensieren der Sol-Gel-Mischung durch Aussetzen der aufgebrachten Mischung gegentiber Luft bei ei-
ner oder mehreren vorbestimmten Temperaturen fir eine vorbestimmte Zeit. Die kondensierte Sol-Gel-Mi-
schung wird dann, wie bei dem Bezugszeichen 306 gezeigt, bei einer vorbestimmten Temperatur fur eine vor-
bestimmte Zeit in Wasser eingetaucht, um auf der Oberflache der bipolaren Platte der Brennstoffzelle einen
pordsen, hydrophilen und leitfahigen Film auszubilden. Vor, wahrend oder nach dem Eintauchschritt und wie
zuvor erwahnt verursacht die schwache Saure, dass der eine Metalloxidvorlaufer hydrolysiert wird und mit dem
anderen Metalloxidvorlaufer das gemischte Metalloxid-Netzwerk ausbildet.

[0016] Die Eig. 2A bis Eig. 2C illustrieren das in der Eig. 3 gezeigte Verfahren und es wird eine zusatzliche
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Beschreibung unter Bezugnahme auf diese Figuren dargestellt. Die Fig. 2A zeigt eine bipolare Platte 210 fir
eine PEM-Brennstoffzelle (beispielsweise in der Fig. 1 als 100 gezeigt), welche mit einer Ausfliihrungsform der
hier offenbarten leitfahigen, hydrophilen Schicht/Beschichtung 212 beschichtet ist. Wahrend die Beschichtung
212 entlang der Oberflache S der bipolaren Platte 210 als im Wesentlichen kontinuierlich gezeigt ist, ist es zu
verstehen, dass die Beschichtung 212 pords ist und folglich bei bestimmten Gebieten Teile der leitfahigen bi-
polaren Plattenoberflache S (oder einer darauf aufgebrachten leitfahigen Beschichtung (nicht gezeigt)) frei-
liegt. Insbesondere werden wahrend der Kondensation/dem Wasserbehandlungsverfahren (nachfolgend wei-
ter beschrieben) auf der Oberflache S (wie in der Fig. 2C dargestellt) kleine pordse Partikel 212 gebildet, wel-
che die Beschichtung 212 ausbilden, und die Poren oder Rdume zwischen den pordsen Partikeln 212 liefern
wahrend des Zusammenbaus des Stapels eine Kontaktflache fiir die Ausbildung von Elektronen leitenden Pfa-
den (wie in der Fig. 2D gezeigt). Wahrend die Beschichtung 212 auf der Oberflache S einheitlich ausgebildet
sein kann, umfasst solch eine Beschichtung 212 Poren/Raume darin.

[0017] Es wird erachtet, dass die Beschichtungsschicht 212 kostenglinstige Materialien und einen kosten-
glinstigen Ansatz zum Verbessern des Wassermanagements unter PEM-Brennstoffzellenbedingungen liefert.
Die zur Ausbildung der Beschichtung 212 eingesetzten Materialien umfassen, sind aber nicht beschrankt auf
eine schwache Saure und auf zwei Metalloxidvorlaufer, welche zusammen eine Sol-Gel-Mischung ausbilden.
Die schwache Saure wird aus den nachfolgenden Sauren ausgewahlt: Sulfonsaure, Essigsaure, Phosphorsau-
re, Zitronensaure, Borsdure oder andere organische Sauren (beispielsweise Phenylsulfonsaure (PSA)) und
Mischungen hiervon. Die Metalloxidvorlaufer werden aus den Vorlaufern der nachfolgenden Metalloxide aus-
gewahlt: Siliziumdioxid, Titandioxid, Zinndioxid, Tantaloxid, Hafniumdioxid, Zirkoniumdioxid, Niobdioxid, Mo-
lybdanoxid, Iridiumoxid, Rutheniumoxid, Aluminiumoxid oder deren Mischungen. Spezifische, nicht beschran-
kende Beispiele flir geeignete Metalloxidvorlaufer schlieBen N-Triethoxysilylpropylharnstoff (TEOSPU) als ein
Vorlaufer fur Siliziumdioxid sowie Titantetraisopropanoxid (TTIP) als ein Vorlaufer fur Titandioxid ein.

[0018] Die Menge der Vorlaufer und der Saure, welche eingesetzt werden, kdbnnen abhangig von den Synthe-
seprozessbedingungen, den eingesetzten Materialien etc. variieren. Theoretisch und in einer Ausflihrungsform
werden dieselben Mole der sauren funktionellen Gruppe und der alkoxidfunktionellen Gruppe eingesetzt, um
ein perfektes (oder so perfektes wie mdglich) Metalloxid-Netzwerk auszubilden. Allerdings kann in vielen Fal-
len die Menge von Saure leicht héher als ihre theoretische Zahl sein.

[0019] Wenigstens einer der Metalloxidvorlaufer in der Sol-Gel-Mischung ist so ausgestaltet, dass dieser
wahrend des Verfahrens durch die schwache Saure hydrolysiert wird. Die schwache Saure initiiert vorteilhaf-
terweise die Ausbildung des gemischten Metalloxid-Netzwerks und tragt dazu bei. Es ist zu verstehen, dass
die sauren funktionellen Gruppen chemisch nicht an die Oberflache des Metalloxidvorlaufers oder des resul-
tierenden gemischten Metalloxid-Netzwerks anhaftet. Vielmehr werden die sauren funktionellen Gruppen wah-
rend des Wasserbehandlungsverfahrens ausgewaschen. Es wird erachtet, dass das resultierende porése ge-
mischte Metalloxid-Netzwerk die Hydrophilizitat, die Haftung, die Stabilitat und die Dispergierbarkeit der Kom-
ponenten der Sol-Gel-Beschichtung 212 erhoht.

[0020] In einer Ausfiihrungsform umfasst der andere der Metalloxidvorlaufer eine organische funktionelle
Gruppe. Es wird erachtet, dass solche funktionelle Gruppe(n) eine bessere Haftung fiir die Beschichtungs-
schicht 212 erzeugen. Nicht beschrankende Beispiele flir solche organische funktionelle Gruppen schlielRen
Amide, Epoxide, Acrylate und Acrylharnstoffe (wie beispielsweise in einer nicht beschrankenden Ausfiihrungs-
form Propylharnstoff) ein. Es sollte verstanden werden, dass diese organischen funktionellen Gruppen so aus-
gewahlt werden, dass diese wahrend des Sol-Gel-Verfahrens nicht hydrolysieren und auch nicht hydrolysieren
kénnen.

[0021] In einem nicht beschrankenden Beispiel wird die Sol-Gel-Mischung durch Vermischen einer vorbe-
stimmten Menge von Essigsaure und von N-Triethoxysilylpropylharnstoff in Methanol, um dadurch eine Lésung
zu erzeugen, und durch Zugabe einer vorbestimmten Menge von Titantetraisopropanoxid zu der Lésung, um
dadurch ein Titandioxid-Siliziumdioxid-Sol-Gel auszubilden, erzeugt.

[0022] Unter Bezugnahme nunmehr auf die Fig. 2B umfasst das relativ kostenglinstige und einfache Be-
schichtungsverfahren, welches hier offenbart wird, einen Aufbringschritt, bei dem die Sol-Gel-Mischung auf die
bipolare Platte 210 aufgebracht wird, um eine porése Dinnfilm-Cogel-Beschichtung 214 auszubilden. Die
Dunnfilm-Cogel-Beschichtung 214 wird so aufgebracht, dass diese eine Dicke im Nanomafstab oder im Mi-
kromafistab aufweist. Ferner kann die Dicke basierend auf den Leistungsanforderungen der Brennstoffzelle
100 variiert werden. Es kann jede geeignete Abscheidetechnik eingesetzt werden, um die Beschichtung aus-
zubilden, und in einem nicht beschrankenden Beispiel ist die Technik eine Eintauchtechnik.
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[0023] Nach dem Aufbringschritt erfolgt die Kondensation der Diinnfilm-Cogel-Beschichtung 214. Die Kon-
densation wird Uber die Aussetzung der Beschichtung 214 gegeniber Luft bei Umgebungstemperatur (bei-
spielsweise in einem Bereich zwischen ungefahr 20°C und ungefahr 30°C) flr eine vorbestimmte Zeit erreicht.
Die Zeit der Kondensation wird zumindest abhangig von den Metalloxidvorlaufern, welche eingesetzt werden,
variieren. In einem nicht beschrankenden Beispiel betragt die Zeit weniger als oder gleich 2 Stunden. Das Kon-
densationsverfahren kann gefolgt werden durch Aussetzen der Beschichtung 214 gegentiber Luft fir eine vor-
bestimmte Zeit bei einer erhdhten Temperatur (d. h. bei jeder Temperatur, welche hoher ist als Umgebungs-
temperatur), welche in einem nicht beschrankenden Beispiel ungefahr 100°C betragt. Wiederum wird die Aus-
setzungszeit gegenuber der erhdhten Temperatur von den eingesetzten Materialien abhangen.

[0024] Nachdem der Kondensationsschritt abgeschlossen ist, wird die Dunnfilm-Cogel-Beschichtung 214 fir
eine vorbestimmte Zeit in Wasser eingetaucht. Wahrend dieses Schritts kann das Wasser auf eine Temperatur
von ungefahr 80°C erhitzt werden. Im Allgemeinen liegt die Wassertemperatur in einem Bereich zwischen un-
gefahr 50°C und ungefahr 100°C. Diese Heillwasserbehandlung aktiviert die Sol-Gel-Mischung und erzeugt
die pordse, hydrophile, gemischte Metalloxid-Sol-Gel-Beschichtung 212. Das Erzeugen der porésen Beschich-
tung 212 setzt ebenfalls die leitfahige Oberflache S der bipolaren Platte 210 frei. Die Beschichtung 212 nach
der Kondensation und der Wasserbehandlung ist schematisch in der Fig. 2C gezeigt.

[0025] Um Hydrophilizitdt zu erzeugen, wird die Dunnfiim-Cogel-Beschichtung 214 (Fig. 2B) durch das
Sol-Gel-Verfahren und das Nassaktivierungsverfahren behandelt, welche sowohl die zuvor beschriebene Kon-
densationsbehandlung als auch die Wasserbehandlung einschlief3en. In einigen Fallen kann es wiinschens-
wert sein, dass die Beschichtungsschicht 212 nicht bei einer hohen Temperatur kalziniert wird, welche oftmals
in herkdbmmlichen Ansatzen fiir porése Materialien eingesetzt wird. Es ist herausgefunden worden, dass das
Nassaktivierungsverfahren ohne Kalzination bei der Herstellung von porésen Filmen 212 mit guter Stabilitat
hilft.

[0026] In einigen Ausfiuhrungsformen kann vor der Aktivierung der Sol-Gel-Mischung (d. h. vor dem Eintau-
chen derselben in Wasser) die Brennstoffzellenplatte 212 mit der Beschichtung 214 weiter getrocknet werden.
Der zusatzliche Schritt des Trocknens wird in einem Beispiel durch Aussetzen der beschichteten Brennstoff-
zellenplatte 210, 214 gegeniiber Umgebungsluft fir eine vorbestimmte Zeitspanne und dann durch Aussetzen
der beschichteten Brennstoffzellenplatte 210, 214 gegenliber einer Temperatur, welche héher als die Umge-
bungsluft ist, fir eine andere vorbestimmte Zeitspanne erreicht. In einer Ausfihrungsform liegt die h6here Tem-
peratur zwischen ungefahr 80°C und ungefahr 200°C und die Umgebungstemperatur ist niedriger als 80°C.

[0027] Wahrend dem Zusammenbau des PEM-Brennstoffzellenstapels wird normalerweise Druck auf die Be-
schichtung 212 auf der bipolaren Platte 210 aufgebracht, um eine bessere Leitfahigkeit zwischen dem Kohlen-
stoffdiffusionspapier 218 und den bipolaren Platten 210 zu erreichen (siehe Fig. 2D). Im Hinblick auf die Brenn-
stoffzelle 100 der Fig. 1 werden in jeder der Anodenschicht 112 und der Kathodenschicht 114 Kohlenstoffdif-
fusionspapiere 218 (in der FEig. 1 nicht dargestellt) eingesetzt und diese kontaktieren jeweils die bipolaren Plat-
ten 110, 210, welche benachbart zu der Anodenschicht 112 und der Kathodenschicht 114 sind. Wiederum auf
die Fig. 2C und Eig. 2D zusammen Bezug nehmend, kann durch diese MaRnahme die Gasdiffusionsschicht
(beispielsweise das Kohlenstoffdiffusionspapier 218) durch den Hohlraum 220 in die gemischten Metallo-
xid-Sol-Gel-Beschichtung 212 eindringen und in direkten Kontakt mit der Oberflache S der bipolaren Platten
210 kommen, um so elektronische Pfade 222 dahin und davon weg zu liefern. Die Leitfahigkeit wird durch die
operative Verbindung zwischen dem Kohlenstoffdiffusionspapier 218 und der Oberflache S der bipolaren Plat-
ten 210 erzeugt.

[0028] Die elektronisch leitfahigen Pfade 222, welche nach dem Nassaktivierungsverfahren und wahrend
dem Stapelzusammenbauverfahren erzeugt werden, reduzieren oder eliminieren eine Erhdhung des Kontakt-
widerstandes, welcher durch die Metalloxidbeschichtungsschicht 212 verursacht wird. Wenn die bipolare Plat-
te 210 mit SiO, oder mit anderen Metalloxiden beschichtet wird, besteht eine dahingehende Tendenz, dass die
Grenzflache nicht leitend wird. Allerdings verbessert die hier beschriebene Beschichtung 212 die Grenzfla-
chenleitfahigkeit betrachtlich. Daher ermdglichen die hier offenbarten Ausfiihrungsformen das Aufbringen ei-
ner sehr hydrophilen Beschichtung 212 auf die hydrophobe Oberflache der bipolaren Metallplatten 210, wah-
rend eine gewiinschte Leitfahigkeit der bipolaren Platten 210 aufrechterhalten wird.

[0029] Vor dem Beschichtungsverfahren, welches in den FEig. 2B bis Fig. 2D dargestellt ist, kann die Oberfla-
che S der bipolaren Metallplatte 210 in einigen Fallen vorbehandelt werden. In einer Ausfliihrungsform wird die
Vorbehandlung durch Oberflachenatzen mit Saure, wie beispielsweise mit H,SO, erreicht, um eine raue und
saubere Oberflache zu erzeugen. Bei dieser Ausfihrungsform wird die Platte 210 in eine Lésung der Saure
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bei Raumtemperatur oder bei einer erhéhten Temperatur fiir eine geeignete Zeit eingetaucht, um die ge-
wiinschte Oberflachenbehandlung zu erreichen. Die vorbehandelte Oberflache wird dann mit Wasser gesplilt,
bevor die Sol-Gel-Mischung darauf aufgebracht wird.

[0030] In einer anderen Ausfihrungsform kann die Vorbehandlung der Oberflache S der metallischen bipola-
ren Platte 210 vor dem Beschichten der Oberflache S mit der Sol-Gel-Mischung durch teilweises oder vollstan-
diges Beschichten der Oberflache S mit einem anderen, leitfahigeren Metall, wie beispielsweise mit Pt, Cu etc.,
erreicht werden. Es kann ein Elektroplattierverfahren eingesetzt werden, um diese leitfahige Metallbeschich-
tung aufzubringen. Das Elektroplattierverfahren nutzt elektrischen Strom, um die Kationen eines gewlinschten
Materials, typischerweise Metall, aus einer Losung zu reduzieren, und, um einen leitfahiges Gegenstand (bei-
spielsweise die Oberflache S) mit einer diinnen Schicht des anderen Materials (in diesem Beispiel ein leitfahi-
geres Metall als das Metall der bipolaren Platte 210) zu beschichten. Insbesondere werden eine Anode, welche
durch ein elektrisch leitendes Metall gebildet wird, wie beispielsweise Pt, Cu etc., sowie eine Kathode, welche
durch die bipolare Platte 210 gebildet wird, zusammen mit einer dufleren Versorgung fiir direkten Strom ver-
bunden, wahrend sowohl die Anode als auch die Kathode in eine Elektrolytlésung eingetaucht sind. Die Anode
wird mit dem positiven Ende der Versorgung verbunden und die Kathode wird mit dem negativen Ende verbun-
den. Wenn die externe Stromversorgung angeschaltet ist, wird das Metall an der Anode von dem Valenzzu-
stand null oxidiert, um Kationen mit einer positiven Ladung zu bilden. Diese Kationen verbinden sich mit den
Anionen in der Elektrolytldsung. Die Kationen werden dann an der Kathode (d. h. der Oberflache S der Platte
210) reduziert, um eine weitere zusatzliche leitfahige Schicht in dem metallischen Valenzzustand null abzu-
scheiden.

[0031] Als ein nicht beschrankendes Beispiel fir dieses Vorbehandlungsverfahren wird das Kupfer, wenn das
Plattierungsmetall Kupfer ist, in einer sauren Losung an der Anode durch Verlieren von zwei Elektronen zu Cu®*
oxidiert. Das Cu?*-Anion verbindet sich mit dem Anion SO, in der Lésung, um Kupfersulfat zu bilden. An der
Kathode wird das Cu?* durch Aufnahme von zwei Elektronen zu metallischem Kupfer reduziert. Das Ergebnis
ist der wirksame Transfer von Kupfer von der Anodenquelle, um eine Metallplattierungsschicht auszubilden,
welche die Oberflache S der bipolaren Platte 210 beschichtet.

[0032] Um Ausflihrungsform(en) der vorliegenden Erfindung weiter zu illustrieren, werden nachfolgend ver-
schiedene Beispiele wiedergegeben. Es ist zu verstehen, dass diese lediglich fir illustrative Zwecke wieder-
gegeben werden und nicht dazu gedacht sind, den Schutzbereich der offenbarten Ausfihrungsform(en) zu be-
schranken.

BEISPIELE
Beispiel 1

[0033] Gemal der nachfolgenden Beschreibung wurde auf einem 304 SS- (eine Art von standardisiertem
rostfreiem Stahl) Formling eine TiO,-SiO,-Beschichtung (Ti/Si = 1:2) gebildet und aufgebracht.

[0034] Es wurden 2,4 g TEOSPU (N-Triethoxysilylpropylharnstoff in 50% Methanol (United Chemical Tech.
Inc.)) und 5,0 g Essigsaure (99,8% Reagenz Plus, Aldrich) zusammen unter Rihren fir 10 Min. bei Raumtem-
peratur zugegeben. In die zuvor genannte Lésung wurde unter kontinuierlichem Rihren fir 30 Min. bei Raum-
temperatur 4,4 g TTIP (Titantetraisopropanoxid, 97%, Aldrich) zugegeben. Die erhaltene Lésung betrug unge-
fahr 11,8 g TiO,-SiO,-Sol-Gel. Das Sol-Gel wurde nach Stunden bei Raumtemperatur kondensiert.

[0035] Ein blanker 304 SS-Formling wurde in die Sol-Gel-Mischung eingetaucht, bevor diese kondensierte.
Der beschichtete Formling wurde dann bei Raumtemperatur fir 2 Stunden in Luft getrocknet. Dann wurde der
beschichtete Formling bei 100°C in Luft Gber Nacht getrocknet. Schliel3lich wurde der getrocknete Formling in
Wasser platziert und bei 80°C fir wenigstens 4 Stunden gehalten.

Beispiel 2 (Vergleichsbeispiel)

[0036] Auf einem 304 SS-Formling wurde gemaf der nachfolgenden Beschreibung eine TiO,-Beschichtung
gebildet und aufgebracht.

[0037] Es wurden 7,1 g TTIP (Titantetraisopropanoxid, 97%, Aldrich) und 6,0 g Essigsaure (99,8% Reagenz

Plus, Aldrich) zusammen unter Rihren fur 30 Min. bei Raumtemperatur zugegeben. Die erhaltene Lésung be-
trug ungefahr 11,8 g TiO,-Sol-Gel. Das Sol-Gel kdnnte nach Stunden bei Raumtemperatur kondensiert wer-
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den.

[0038] Dann wurde ein blanker 304 SS-Formling in das Sol-Gel eingetaucht, bevor dieses kondensierte. Der
kondensierte Formling wurde dann bei Raumtemperatur fur 2 Stunden in Luft getrocknet. Dann wurde der ge-
trocknete Formling bei 100°C in Luft Gber Nacht getrocknet. Schliellich wurde der getrocknete Formling in
Wasser platziert und bei 80°C fir wenigstens 4 Stunden gehalten.

Beispiel 3 (Vergleichsbeispiel)

[0039] Gemal der nachfolgenden Beschreibung wurde eine SiO,-Beschichtung auf einen 304 SS-Formling
gebildet und aufgebracht.

[0040] Es wurden 7,4 g TEOSPU (N-Triethoxysilylpropylharnstoff in 50% Methanol (United Chemical Tech.
Inc.)) und 4,5 g Essigsaure (99,8% Reagenz Plus, Aldrich) zusammen unter Rihren fir 30 Min. bei Raumtem-
peratur zugegeben.

[0041] Dann wurde ein blanker 304 SS-Formling in das Sol-Gel eingetaucht, bevor dieses kondensierte. Der
beschichtete Formling wurde dann bei Raumtemperatur fiir 2 Stunden in Luft getrocknet. Dann wurde der be-
schichtete Formling bei 100°C in Luft Gber Nacht getrocknet.

[0042] Schliel3lich wurde der getrocknete Formling in Wasser platziert und bei 80°C fiir wenigstens 4 Stunden
gehalten.

Beispiel 4

[0043] AufBasis derin dem Beispiel 1 und in den Vergleichsbeispielen 2 und 3 beschriebenen Verfahren wur-
den Formlinge hergestellt. Insbesondere wurden verschiedene Formlinge mit den nachfolgenden Mol-Verhalt-
nissen von Ti/Si hergestellt: 1:1, 1:2, 1:4, 1:8, 1:0 und 0:1. Die erhaltenen Hydrophilizititsdaten basierten auf
dem Durchmesser eines 10 yl Wassertropfens. Ein Tropfen ist dann hydrophil, wenn sich der Tropfen auf der
gesamten Oberflache des Formlings (1 Quadratinch) ausbreitet. Es wurden ebenfalls Leitfahigkeitsdaten auf
Basis des Kontaktwiderstandes, welcher unter einer fixen Stromdichte unter verschiedenen Driicken gemes-
sen wurde, erhalten.

[0044] Nachdem alle der beschichteten Formlinge (ausgenommen Ti/Si = 1:8) bei 100°C Gber Nacht getrock-
net wurden, waren alle die TiO, enthaltenden Beschichtungen hydrophil. Die SiO,-Beschichtung (Ti/Si = 0:1)
ist, nachdem diese getrocknet ist, hydrophob. Es wurde beobachtet, dass die SiO,-Ldsung nicht kondensiert
werden konnte, was zeigt, dass die Essigsaure den SiO,-Vorlaufer, TEOSPU, nicht hydrolysieren konnte. An-
dererseits wurden offensichtlich alle der TiO,-SiO,-Sol-Gele aufgrund der Gegenwart des Titanvorldufers
(TTIP) durch Essigsaure hydrolysiert.

[0045] Die Tabelle 1 fasst die Erkenntnisse von den zuvor beschriebenen Proben, welche sowohl TiO, als
auch SiO, enthalten, zusammen.

Tabelle 1: Zusammenfassung der TiO,-SiO, beschichteten 304 SS-Formlinge

Formling Ti/Si (Mol) Hydrophil nach Hydrophil nach der | Leitfahig?
dem Trocknen? Wasserbehand-
lung?

1 1:1 Ja Ja Ja

2 1:2 Ja Ja Ja

3 1:4 Ja Ja Ja

4 1:8 Nein Ja Ja

5 1:0 Ja Ja N/A

6 0:1 Nein Nein N/A

[0046] Die Beschichtungen auf den Formlingen wurden gemaf dem Verfahren des Trocknens bei 100°C Uber
Nacht in Luft getrocknet. Die Beschichtungen auf den Formlingen wurden gemafR dem Verfahren des Platzie-
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rens derselben in Wasser bei 80°C Uiber Nacht, nachdem diese getrocknet waren, mit Wasser behandelt. Die
Leitfahigkeit konnte fur die 1:0- und fir die 0:1 Ti/Si-Formlinge nicht gemessen werden, und zwar aufgrund von
Rissen und von Aggregation.

[0047] In den wie zuvor beschrieben hergestellten Formlingen wurde die Beschichtungsgleichmafigkeit und
die Wasserhydrophilizitdt untersucht. Wie in den Fig.4A und Fig. 4B dargestellt, weisen gemischten
TiO,-SiO,-Beschichtungen eine bessere Qualitat und eine bessere GleichmaRigkeit auf (siehe Fig. 4(A) Ti/Si
(1:4)). Im Vergleich dazu mangelt es den Beschichtungen in Formlingen mit einem von, aber nicht mit beiden
von TiO, oder SiO,, wie in der Fig. 4A gezeigt, an einigen von flr diese gewlnschten Qualitdten. Nachdem die
TiO,-Beschichtung ber Nacht bei 100°C getrocknet worden war, zeigte die Beschichtung eine schlechtere
Haftung und tendierte dazu, von der Oberflache des Formlings abzublattern, wie dies in der Fig. 4A dargestellt
ist. In dem Fall der SiO,-Beschichtung zeigte die Beschichtung nach dem Trocknen der Beschichtung tber
Nacht bei 100°C eine bessere Haftung, diese war jedoch nicht gleichmafig, wie dies in der Fig. 4A ebenfalls
dargestellt ist. In der Fig. 4B ist eine Ti/Si-(1:2)-Beschichtung gezeigt, auf welcher ein Hydrophilizitatstest
durchgefihrt wurde. Dieser Test wurde durch Platzieren eines Wassertropfens von 10 pl auf der getrockneten
Beschichtung mit einem Ti/Si-Verhaltnis von 1:2 durchgefihrt. Die Fig. 4B zeigt, dass die Beschichtungs-
schicht eine héhere Hydrophilizitat aufwies, weil sich der Wassertropfen gleichmafig tber die gesamte Ober-
flache der Beschichtung ausbreitete, was eine Eigenschaft ist, welche Hydrophilizitat anzeigt.

Beispiel 5

[0048] Im Hinblick auf den Formling TiO,-SiO, (T/Si = 1:2), wie zuvor beschrieben, wurde der beschichtete
Formling zunachst (d. h. vor dessen Aktivierung, BA) getrocknet und dieser wurde dann (d. h. nach der Akti-
vierung, AA) mit Wasser behandelt. In der Fig. 5 sind Vergleichsdaten gezeigt, welche sich auf den Prozent-
satz der Veranderung des Kontaktwiderstands fiir die BA-Probe und die AA-Probe beziehen. Die Daten wur-
den fiir den Formling bei 100 psi durch Vergleichen des AA-Widerstands mit dem BA-Widerstand erhalten. Die
Ergebnisse zeigen den Unterschied in dem Kontaktwiderstand bei einer Erhéhung des Drucks. Der Widerstand
wurde klar drastisch reduziert, nachdem die Probe in Wasser behandelt worden ist.

[0049] Als ein Teil des Experiments wurde die Leitfahigkeit des gemischten Metalloxids untersucht, wobei die
beschichteten Formlinge zwischen zwei Kohlenstoffpapieren platziert worden waren. Es wurde herausgefun-
den, dass das gemischte Metalloxid nicht leitfahig war. Dies zeigt, dass die Leitfahigkeit durch die Verbindung
des Kohlenstoffpapiers und die blanke Oberflache des Formlings, wie zuvor beschrieben, erzeugt wird.

[0050] Wahrend verschiedene Ausflihrungsformen im Detail beschrieben worden sind, wird es flir einen
Fachmann offensichtlich sein, dass die offenbarten Ausfihrungsformen modifiziert werden kénnen. Damit ist
die vorstehende Beschreibung als exemplarisch und nicht als beschrankend anzusehen.

Patentanspriiche

1. Verfahren zum Beschichten einer Oberflache einer Brennstoffzellenplatte, wobei das Verfahren umfasst:
Ausbilden einer Sol-Gel-Mischung durch Vermischen einer schwachen Saure und einer Zusammensetzung,
welche wenigstens zwei Metalloxidvorlaufer enthalt, wobei einer der Metalloxidvorlaufer so ausgestaltet ist,
dass dieser durch die schwache Saure hydrolysiert wird, um mit einem anderen der Metalloxidvorlaufer, wel-
cher wenigstens eine organische funktionelle Gruppe aufweist, welche durch die schwache Saure nicht hydro-
lysiert wird, ein gemischtes Metalloxid-Netzwerk auszubilden,

Aufbringen der Sol-Gel-Mischung auf die Oberflache der Brennstoffzellenplatte,

Kondensieren der Sol-Gel-Mischung durch Aussetzen gegenuber Luft bei wenigstens einer vorbestimmten
Temperatur fir eine vorbestimmte Zeit und

Eintauchen der Sol-Gel-Mischung in Wasser bei einer vorbestimmten Temperatur fir eine vorbestimmte Zeit,
um auf der Oberflache der Brennstoffzellenplatte einen porésen, hydrophilen und leitfahigen Film auszubilden.

2. Verfahren nach Anspruch 1, wobei die wenigstens eine organische funktionelle Gruppe aus der Gruppe
ausgewahlt wird, welche aus Amiden, Acrylen, Epoxiden, Alkylharnstoffen und Mischungen hiervon besteht.

3. Verfahren nach Anspruch 1, welches des Weiteren das Vorbehandeln der Oberflache der Brennstoffzel-
lenplatte durch ein Oberflachenatzverfahren, durch ein Elektroplattierverfahren oder durch eine Mischung hier-
von umfasst.

4. Verfahren nach Anspruch 1, wobei die wenigstens zwei Metalloxidvorlaufer aus der Gruppe ausgewahlt
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werden, welche aus Vorlaufern von Siliziumdioxid, von Titandioxid, von Zinndioxid, von Tantaloxid, von Hafni-
umdioxid, von Zirkoniumdioxid, von Niobdioxid, von Molybdanoxid, von Iridiumoxid, von Rutheniumoxid und
von Aluminiumoxid besteht.

5. Verfahren nach Anspruch 1, wobei die schwache Saure aus der Gruppe ausgewahlt wird, welche aus
Essigsaure, Phosphorsaure, Zitronensaure, Borsaure und Mischungen hiervon besteht.

6. Verfahren nach Anspruch 1, wobei die schwache Saure Essigsaure ist, wobei der andere der Metallo-
xidvorlaufer mit der wenigstens einen organischen funktionellen Gruppe N-Triethoxysilylpropylharnstoff ist, wo-
bei der eine der Metalloxidvorlaufer, welcher so ausgestaltet ist, dass dieser durch die schwache Saure hydro-
lysiert wird, Titantetraisopropanoxid ist, und, wobei die Sol-Gel-Mischung erreicht wird durch:

Vermischen einer vorbestimmten Menge von Essigsaure und von N-Triethoxysilylpropylharnstoff in Methanol,
um dadurch eine Losung auszubilden, und

Zugabe einer vorbestimmten Menge von Titantetraisopropanoxid zu der Losung, um dadurch eine Titandio-
xid-Siliziumdioxid-Sol-Gel-Mischung auszubilden.

7. Verfahren nach Anspruch 1, wobei das Eintauchen die Sol-Gel-Mischung aktiviert, und, wobei vor dem
Eintauchen das Verfahren des Weiteren das Trocknen der Brennstoffzellenplatte mit der darauf aufgebrachten
Suspension umfasst.

8. Verfahren nach Anspruch 7, wobei das Trocknen der Brennstoffzellenplatte mit der Sol-Gel-Mischung,
welche darauf aufgebracht ist, erreicht wird durch:
Aussetzen der Brennstoffzellenplatte gegeniber Umgebungsluft fiir eine vorbestimmte Zeitspanne und
daran anschlieRend Aussetzen der Brennstoffzellenplatte fiir eine andere Zeitspanne gegenuber einer Tempe-
ratur, welche hdher als die von der Umgebungsluft ist.

9. Verfahren nach Anspruch 8, wobei die héhere Temperatur, gegeniber welcher die Brennstoffzellenplatte
ausgesetzt wird, in einem Bereich zwischen ungefahr 80°C und ungefahr 200°C liegt.

10. Verfahren nach Anspruch 8, wobei die vorbestimmte Temperatur des Wassers in einem Bereich zwi-
schen ungefahr 50°C und ungefahr 100°C liegt.

Es folgen 3 Blatt Zeichnungen
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Anhangende Zeichnungen
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zwei Metalloxidvorldaufer enthilt, wobei einer der Metalloxidvorldufer
so ausgestaltet ist, dass dieser durch die schwache Saure hydrolysiert wird,
um mit einem anderen der Metalloxidvorldufer mit wenigstens einer organischen
funktionellen Gruppe, welche durch die schwache Sdure nicht hydrolysiert wird,
ein gemischtes Metalloxid-Netzwerk auszubilden
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