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Beschreibung
QUERVERWEIS AUF VERWANDTE ANMELDUNGEN

[0001] Die vorliegende Patentanmeldung beansprucht die Prioritat der provisorischen US-Patentanmeldung
mit der Seriennummer 61/117,812, welche am 25. November 2008 eingereicht worden ist.

HINTERGRUND DER ERFINDUNG
1. Technisches Gebiet der Erfindung

[0002] Die vorliegende Erfindung betrifft Brennstoffzellenbipolarplatten mit einer verbesserten Leitfahigkeit
und Hydrophilizitat sowie Verfahren zum Herstellen solcher Platten.

2. Stand der Technik

[0003] Brennstoffzellen sind eine saubere Alternative zu herkémmlichen Technologien, welche fossile Treib-
stoffressourcen verwenden. Polymerelektrolytmembran(’PEM”-)Brennstoffzellen haben aufgrund ihrer hohen
Leistungsdichte, schnellen Ingangsetzung und Kompatibilitdt mit Kraftfahrzeuganwendungen Bedeutung er-
langt und werden in einem breiten Bereich von Anwendungen gefunden.

[0004] PEM-Brennstoffzellen weisen typischerweise eine feste Polymermembran mit Anoden- und Kathoden-
katalysatorschichten, welche auf gegeniiberliegenden Flachen der Membran abgeschieden sind, auf. Die
Kombination von Katalysatormischungen und der Membran definieren einen Membranelektrodenaufbau
("MEA”). MEA'en sind relativ teuer herzustellen und erfordern gewisse Bedingungen flr einen effektiven Be-
trieb. Um effektiv Elektrizitdt herzustellen, muss die Polymerelektrolytmembran einer PEM-Brennstoffzelle
dinn sein, chemisch stabil sein, Protonen durchlassig sein, nicht elektrisch leitfahig sein und gasundurchlassig
sein. Die Elektroden in dem MEA missen chemisch inert sein, elektrisch leitfahig sein und stabil sein. Typi-
scherweise werden Elektroden aus auf Kohlenstoffpartikeln getragenen und mit einem lonomer vermischten,
porosen fein verteilten Katalysatorpartikeln (beispielsweise Platin) hergestellt. Bei einem typischen Betrieb ei-
ner Brennstoffzelle stimuliert ein Platin enthaltender Katalysator an der Anode die Dissoziation des Brennstoffs
zu Wasserstoffprotonen und Elektronen. Die Elektronen wandern Gber einen externen Kreislauf zu der Katho-
de und erzeugen einen elektrischen Strom. Die Wasserstoffprotonen wandern durch die Membran zu der Ka-
thode, um so die Gesamtreaktion zu vervollstandigen. Zu der gleichen Zeit wird Sauerstoff in reiner Form (O,)
oder Luft (eine Mischung aus O, und N,) zu der Kathode gefiihrt, wo ein Katalysator die Bildung von Sauerst-
offionen stimuliert, welche mit Wasserstoffprotonen reagieren, um Wasser und als Nebenprodukt Warme zu
erzeugen.

[0005] Ein anderer Bestandteil der PEM-Zelle ist eine Gasdiffusionsschicht ("GDL”). Auf der Seite jeder Elek-
trode gibt es eine GDL, welche aus einem pordsen, elektrisch leitfahigen und gasundurchlassigen Material
(herkdmmlicherweise wasserfestem Kohlenstofftuch oder Kohlenstoffpapier) hergestellt ist. Die GDL liefert
zwischen den Elektroden und den bipolaren Platten einen elektrischen Kontakt. Die porése Natur des
GDL-Materials stellt einen wirksamen und gleichmafigen Zugang des Brennstoffs und des Oxidationsmittels
zu der Oberflache der aktivierten Membran sicher.

[0006] Die GDL unterstitzt ebenfalls das Wassermanagement der Zelle, indem diese es ermdglicht, dass
eine ausreichende Menge Wasserdampf den MEA erreicht, um so einen Verlust an lonenleitung zu verhindern,
indem die Membran feucht gehalten wird.

[0007] In einem Brennstoffzellenstapel werden Ublicherweise mehrere Brennstoffzellen kombiniert, um die
gewunschte Leistung zu erzeugen, und die Brennstoffzellenstapel kdnnen so angeordnet werden, dass diese
eine Mehrfachstapelanordnung ausbilden. Solch ein Brennstoffzellenstapel enthalt eine Reihe von bipolaren
Platten, welche ebenfalls als Stromungsfeldplatten bekannt sind, welche zwischen benachbarten Brennstoff-
zellen in dem Stapel positioniert sind. Der MEA/GDL-Aufbau wird zwischen einem Paar von bipolaren Platten
abgedichtet, welche typischerweise mehrere wichtige Funktionen aufweisen: (1) den Brennstoff und das Oxi-
dationsmittel in der Zelle unter Verwendung von Strémungskanélen auf beiden Seiten zu verteilen, (2) das
Wassermanagement in der Zelle zu erleichtern, (3) die einzelnen Zellen in dem Stapel zu trennen und als eine
Tragerstruktur zu agieren, (4) elektrischen Strom von dem Inneren zu dem AuReren jeder Zelle zu tragen, (5)
Warme von der Zelle weg zu leiten. Plattentopologien (wie beispielsweise Oberflachenmerkmale), Materialien
und Beschichtungen erleichtern diese Funktionen und schiitzen die Platten vor einer feindlichen Betriebsum-
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gebung mit einem sehr niedrigen pH-Wert und hohen Temperaturen. Es gibt mehrere alternative leitfahige Ma-
terialien fir die bipolaren Platten, wie beispielsweise nicht pordses Graphit, rostfreien Stahl, Aluminium und auf
Metall oder Kohlenstoff basierende Verbundwerkstoffe. Bipolare Metallplatten erzeugen auf ihrer AuRenflache
typischerweise ein naturliches Oxid, was diese gegeniiber Korrosion bestandig macht. Allerdings ist diese
Oxidschicht nicht leitfahig und erhdht folglich den Innenwiderstand der Brennstoffzelle, was ihre elektrische
Leistung verringert.

[0008] Bipolare Platten stellen einen betrachtlichen Teil der Brennstoffzellenkosten dar und machen das
Hauptgewicht des Brennstoffzellenstapels aus. Die mdglichen Vorteile einer verbesserten Effizienz des Sys-
tems ermdglichen die Ausbildung von kleineren Stapeln, reduzieren die Packerfordernisse und verringern die
Kosten, was zu einer erhohten Anwendbarkeit von PEM-Brennstoffzellen in der Automobilindustrie fihrt.

[0009] Wahrend des Betriebs der Brennstoffzelle, insbesondere bei niedrigeren Leistungsanforderungen, ak-
kumuliert in den Stromungskanalen der bipolaren Platte Feuchtigkeit in der Form von Tropfen. Aufgrund der
typischen hydrophoben Natur der Kanaloberfliche expandieren die Tropfen fortgesetzt und blockieren den
Durchgang der Reaktandengase durch die Stromungskanale. Folglich werden Gebiete der Membran, welche
kein Reaktandengas erhalten, keine Elektrizitdt erzeugen, was zu einer Verringerung der Gesamteffizienz der
Brennstoffzelle bis zu dem Punkt des Versagens der Zelle fiihrt. Ublicherweise kann das Problem durch Spiilen
des Wassers von den Stromungskanalen unter Verwendung von Wasserstoffgas oder durch Reduzieren der
Einlassreaktandengasfeuchtigkeit einigermalRen abgemildert werden. Beide dieser Losungen weisen jedoch
Nachteile auf, wie beispielsweise eine Verringerung in der Brennstoffokonomie und der Langzeitlebensdauer
der Membran. Wie es auf dem Fachgebiet gut verstanden wird, kann auf die Oberflache des Strémungskanals
eine hydrophile Beschichtung aufgebracht werden, um den Kanalwassertransport zu verbessern. Eine hydro-
phile Beschichtung verursacht, dass sich Wasser in einem Verfahren der spontanen Befeuchtung entlang ihrer
Oberflache verteilt und einen diinnen Film ausbildet. Es besteht eine dahingehende Tendenz, dass der diinne
Film eine geringere Blockierung der Gasstrémung in dem Kanalsystem verursacht und eventuell wird Wasser
durch Kapillarkrafte entlang dem Kanal zu dem Auslass transportiert.

[0010] Typische leitfahige Beschichtungen, welche eingesetzt werden, um den Kontaktwiderstand auf einer
Plattenoberflache zu verringern, schlieRen relativ teure Materialien ein, wie beispielsweise Gold und dessen
Legierungen, und Verbundwerkstoffpolymermaterialien, welche eine teure Produktionsausstattung erfordern.
Herkdmmliche hydrophile Beschichtungen sind hauptsachlich Nanopartikel aus Silika oder Partikel auf organi-
scher Basis. Allerdings sind diese Beschichtungen Uber die Zeit instabil, haften nicht gut an dem Substratma-
terial der Platte und sind teuer herzustellen.

[0011] Dementsprechend besteht ein Bedarf fir ein verbessertes Verfahren zum Herstellen von Beschichtun-
gen, welche exzellente mechanische Eigenschaften mit einer erhdhten elektrischen Leitfahigkeit und Hydro-
philizitat aufweisen.

ZUSAMMENFASSUNG DER ERFINDUNG

[0012] Die vorliegende Erfindung Uberwindet eines oder mehrere der Probleme des Standes der Technik
durch Bereitstellen in wenigstens einer Ausflihrungsform von elektrisch leitfahigen Platten, welche fiir Brenn-
stoffzellenanwendungen geeignet sind. Die Platten gemaf dieser Ausflihrungsform sind entweder als bipolare
oder als unipolare Platten geeignet. Die Platten umfassen einen Plattenkdrper mit wenigstens einer Kanal aus-
bildenden Oberflache und einer elektrisch leitenden hydrophilen Schicht, welche iber wenigstens einem Teil
der den Kanal ausbildenden Oberflache angeordnet ist. Die elektrisch leitfahige Schicht enthalt Reste eines
Silankupplungsmittels und elektrisch leitfahigen hydrophilen Kohlenstoff.

[0013] Andere exemplarische Ausfiihrungsformen der vorliegenden Erfindung werden aus der nachfolgend
bereitgestellten detaillierten Beschreibung offensichtlich werden. Es sollte allerdings verstanden werden, dass
die detaillierte Beschreibung und die spezifischen Beispiele, wahrend diese exemplarische Ausfiihrungsfor-
men der vorliegenden Erfindung offenbaren, lediglich zu Zwecken der lllustration gedacht sind, und nicht dazu
gedacht sind, den Schutzbereich der vorliegenden Erfindung zu beschranken.

KURZE BESCHREIBUNG DER ZEICHNUNGEN

[0014] Exemplarische Ausfiihrungsformen der vorliegenden Erfindung werden aus der detaillierten Beschrei-
bung und den begleitenden Zeichnungen besser verstanden werden, wobei:
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[0015] Die Fig. 1 eine perspektivische Ansicht einer Brennstoffzelle ist, welche die bipolaren Platten gemaf
einer Ausfihrungsform der vorliegenden Erfindung enthalt,

[0016] die Fig. 2A eine schematische Darstellung einer Variation der bipolaren Platten gemaR der vorliegen-
den Erfindung ist,

[0017] die Fig. 2B eine schematische Darstellung einer Variation der unipolaren Platten gemaf der vorliegen-
den Erfindung ist,

[0018] die Fig. 3A eine schematische Darstellung einer anderen Variation der bipolaren Platten gemaR der
vorliegenden Erfindung ist,

[0019] die Fig. 3B eine schematische Darstellung einer anderen Variation der unipolaren Platten gemaf der
vorliegenden Erfindung ist,

[0020] die Fig. 4A ein Flussdiagramm ist, welches die Herstellung von bipolaren Platten mit einer hydrophilen
und elektrisch leitfahigen Beschichtung darstellt,

[0021] die Fig. 5 eine Tabelle ist, welche den Kontaktwinkel fiir mit Au beschichtete Proben aus rostfreiem
Stahl, welche mit Zusammensetzungen enthaltend BTSE und BTSE/hydrophilen Kohlenstoff beschichtet sind,
zeigt, und

[0022] die Fig. 6 Darstellungen des elektrischen Kontaktwiderstands als eine Funktion des Kontaktdruckes
zeigt.

DETAILLIERTE BESCHREIBUNG DER BEVORZUGTEN AUSFUHRUNGSFORM(EN)

[0023] Nunmehr wird im Detail auf derzeit bevorzugte Zusammensetzungen, Ausfiihrungsformen und Verfah-
ren der vorliegenden Erfindung Bezug genommen, welche die den Erfindern derzeit als zum Ausfihren der
vorliegenden Erfindung als beste bekannte Mdglichkeiten darstellen. Die Figuren sind nicht notwendigerweise
malstabsgetreu. Allerdings ist es zu beachten, dass die offenbarten Ausflihrungsformen fiur die vorliegende
Erfindung, welche in verschiedenen und alternativen Ausflihrungsformen ausgefiihrt werden kann, lediglich
beispielhaft sind. Daher sind spezifische hier offenbarte Details nicht so zu interpretieren, dass diese beschran-
kend sind, sondern lediglich als eine reprasentative Basis fur irgendeinen Aspekt der vorliegenden Erfindung
und/oder als eine reprasentative Basis zum Anleiten eines Fachmanns auf dem Fachgebiet, um die vorliegen-
de Erfindung verschiedenartig auszufihren.

[0024] Ausgenommen in den Beispielen oder wenn dies ausdricklich anders angegeben ist, sind alle Zah-
lenangaben in dieser Beschreibung, welche Materialmengen oder Reaktionsbedingungen und/oder eine Ver-
wendung beschreiben, so zu verstehen, dass diese bei dem Beschreiben des breitesten Schutzbereichs der
vorliegenden Erfindung durch das Wort "ungefahr” modifiziert sind. Das Ausflihren innerhalb der Zahlengren-
zen, welche genannt sind, ist allgemein bevorzugt. Sofern nicht ausdrucklich gegenteilig erwahnt, sind ferner
Prozent-, "Teile von-" und Verhaltniswerte pro Gewicht; deutet die Beschreibung einer Gruppe oder einer Klas-
se von Materialien fir einen vorgegebenen Zweck in Verbindung mit der vorliegenden Erfindung als geeignet
oder bevorzugt an, dass Mischungen von beliebigen zwei oder mehr der Mitglieder der Gruppe oder Klasse
gleichermallen geeignet oder bevorzugt sind; bezieht sich die Beschreibung von Bestandteilen in chemischen
Begriffen auf die Bestandteile zu der Zeit der Zugabe zu irgendeiner in der Beschreibung spezifizierten Mi-
schung und schlief3t nicht notwendigerweise chemische Wechselwirkungen zwischen den Bestandteilen einer
Mischung, sobald diese vermischt sind, aus; ist die erste Definition eines Akronyms oder eine andere Abkur-
zung auf alle hier nachfolgenden Verwendungen derselben Abkuirzung anwendbar und gleiches gilt fiir norma-
le grammatikalische Variationen der anfanglich definierten Abkirzung; und sofern dies nicht ausdrucklich ge-
genteilig vermerkt ist, wird die Messung einer Eigenschaft durch dieselbe Technik, wie vorstehend oder nach-
folgend fur dieselbe Eigenschaft in Bezug genommen, bestimmt.

[0025] Es ist ebenfalls zu beachten, dass die vorliegende Erfindung nicht auf die spezifischen Ausflihrungs-
formen und Verfahren, welche nachfolgend beschrieben werden, beschrankt ist, weil spezifische Bestandteile
und/oder Bedingungen selbstverstandlich variieren kdnnen. Ferner wird die hier verwendete Terminologie le-
diglich zum Zwecke der Beschreibung von besonderen Ausflihrungsformen der vorliegenden Erfindung ver-
wendet und ist nicht dazu beabsichtigt, diese in irgendeiner Weise zu beschranken.
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[0026] Es ist ebenfalls zu beachten, dass, wie in der vorliegenden Beschreibung und den beigefligten Paten-
tanspriichen verwendet, die Singularform "ein”, "eine” und "die” Plural umfasst, wenn der Zusammenhang nicht
eindeutig etwas anderes ergibt. Beispielsweise ist es beabsichtigt, dass die Bezugnahme auf einen Bestandteil

in dem Singular eine Vielzahl von Bestandteilen umfasst.

[0027] Wo in dieser Patentanmeldung auf Verdéffentlichungen verwiesen wird, werden die Offenbarungen die-
ser Veroffentlichungen in ihrer Gesamtheit hiermit durch Referenz in die vorliegende Patentanmeldung aufge-
nommen, um den Stand der Technik, auf welchem die vorliegende Erfindung aufbaut, vollstandiger zu be-
schreiben.

[0028] Wahrend Ausfihrungsformen der vorliegenden Erfindung illustriert und beschrieben worden sind, ist
es nicht beabsichtigt, dass diese Ausfihrungsform alle méglichen Ausflihrungsformen der vorliegenden Erfin-
dung darstellen und beschrieben. Vielmehr sind die in der Beschreibung verwendeten Worte Worte der Be-
schreibung und ist es zu beachten, dass verschiedene Veranderungen gemacht werden kénnen, ohne den
Geist und den Schutzumfang der vorliegenden Erfindung zu verlassen. Die nachfolgende Beschreibung von
Ausfuhrungsform(en) ist lediglich exemplarischer Natur und ist in keiner Weise dazu beabsichtigt, die vorlie-
gende Erfindung, deren Anwendung oder Verwendungen zu beschranken.

[0029] Unter Bezugnahme auf die Fig. 1 wird eine perspektivische Ansicht einer Brennstoffzelle bereitge-
stellt, welche die bipolaren Platten gemaf der vorliegenden Ausfiihrungsform enthalt. Die PEM-Brennstoffzelle
10 enthalt bipolare Platten 12, 14. Die Brennstoffzelle 10 ist eine stapelbare Anordnung. Es ist zu beachten,
dass in einem Brennstoffzellenstapel, welcher eine Vielzahl von Brennstoffzellen umfasst, an den Enden uni-
polare Platten bipolare Platten ersetzen. Die Platten 12, 14 sind aus einem Metall, einer Metalllegierung oder
einem Verbundwerkmaterial gebildet und sind daher elektrisch leitfahig. In der bipolaren Platte 12 umfasst ein
Anodenstromungsfeld 18 ein oder mehrere Kanale 20 zum Einflihren eines ersten Gases in die Brennstoffzelle
10. GleichermalRen umfasst eine biopolare Platte 14 ein Kathodengasstromungsfeld 22, welches ein oder
mehrere Kanale 24 zum Einfiihren eines zweiten Gases in die Brennstoffzelle 10 umfasst. Typischerweise ent-
halt das erste Gas einen Brennstoff, wie beispielsweise Wasserstoff, wahrend das zweite Gas ein Oxidations-
mittel, wie beispielsweise Sauerstoff, enthalt. Zwischen dem Anodenstréomungsfeld 18 und der Anodenschicht
32 ist eine Anodendiffusionsschicht 30 positioniert, wohingegen zwischen dem Kathodenstrémungsfeld 22 und
der Kathodenschicht 36 eine Kathodendiffusionsschicht 34 positioniert ist. Die lonen leitende Polymermemb-
ran 40 ist zwischen der Anodenschicht 32 und der Kathodenschicht 36 angeordnet.

[0030] Unter Bezugnahme auf die Fig. 2A und Fig. 2B wird eine schematische Darstellung einer Variation der
bipolaren und unipolaren Platten gemaf der vorliegenden Erfindung dargestellt. Die Fig. 2A zeigt eine sche-
matische Ansicht einer bipolaren Platte, wohingegen die Fig. 2B eine schematische Ansicht einer unipolaren
Platte zeigt. Die bipolare Platte 12 umfasst einen Plattenkdrper 50 mit einer Kanal ausbildenden Oberflache
52. Uber wenigstens einem Teil der Oberflaiche 52 des Plattenkorpers 50 ist eine erste hydrophile und elek-
trisch leitfahige Schicht 54 angeordnet. Die erste Schicht 54 umfasst Reste eines Silankupplungsmittels und
elektrisch leitfahigen hydrophilen Kohlenstoff. In diesem Zusammenhang bedeutet ein Rest eines Silankupp-
lungsmittels die chemischen Reste, welche auf einer Oberflache nach der Behandlung mit einer Zusammen-
setzung, welche ein Silankupplungsmittel enthalt, verbleiben. Gleichermallen umfasst eine unipolare Platte 12'
den Plattenkdrper 50 mit einer Kanal ausbildenden Oberflache 52. Die erste hydrophile und elektrisch leitfahi-
ge Schicht 54 ist iber wenigstens einem Teil der Oberflache 52 des Plattenkdrpers 50 angeordnet. Die erste
Schicht 54 umfasst Reste eines Silankupplungsmittels und einen elektrisch leitfahigen hydrophilen Kohlenstoff.
In diesem Zusammenhang bedeutet ein Rest eines Silankupplungsmittels die chemischen Reste, welche auf
einer Oberflache nach der Behandlung mit einer Zusammensetzung, welche ein Silankupplungsmittel enthalt,
verbleiben.

[0031] Immer noch Bezug nehmend auf die Fig. 2A und Fig. 2B definiert eine Kanal ausbildende Oberflache
52 Fluidstromungskanale 20, welche so angeordnet sind, dass sie den Strom einer Flissigkeit Gber wenigstens
eine Seite der Platte 12 verteilen. Insbesondere sind die beschichteten Teilstiicke der Oberflache 52 vorteilhaf-
terweise in den Stromungskanalen 20 angeordnet, um eine Agglomerisierung von Wasser in den Stromungs-
kanalen zu verhindern.

[0032] Unter Bezugnahme auf die Fig. 3A und Fig. 3B werden weitere Variationen der vorliegenden Ausfih-
rungsform bereitgestellt. Die Fig. 3A ist eine schematische Darstellung einer bipolaren Platte, wahrend die
Fig. 3B eine schematische Darstellung einer unipolaren Platte ist. Die bipolare Platte 12 umfasst ferner eine
leitfahige Beschichtung 62, welche zwischen der bipolaren Platte 12 und der ersten hydrophilen Schicht 54 an-
geordnet ist. Gleichermalen enthalt die bipolare Platte 12 eine leitfahige Beschichtung 62, welche zwischen
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der bipolaren Platte 12 und der ersten hydrophilen Schicht 54 angeordnet ist. Die leitfahige Beschichtung ge-
malf der vorliegenden Ausflihrungsform kann aus jedem geeigneten Material zusammengesetzt sein. In einer
Verfeinerung solch einer Ausfiihrungsform enthalt solch eine leitfahige Beschichtung ein unreaktives Edelme-
tall (beispielsweise Gold, Platin, Palladium etc.) oder eine stabile leitfahige Beschichtung, wie beispielsweise
Kohlenstoff, Titanoxynitrid und andere leitfahige Metalloxide.

[0033] In einer Verfeinerung der vorliegenden Ausfiihrungsform sind die Menge von Resten eines Silankupp-
lungsmittels und die Konzentration des elektrisch leitfahigen hydrophilen Kohlenstoffs so, dass Teile der mit
einer ersten Schicht 54 beschichteten, Kanal ausbildenden Oberflache 52 einen Kontaktwinkel von weniger als
einen vorbestimmten Wert (wenn unbeschichtet) aufweisen. In einer anderen Verfeinerung betragt der Kon-
taktwinkel weniger als ungefahr 30 Grad. In einer noch weiteren Verfeinerung betragt der Kontaktwinkel weni-
ger als ungefahr 20 Grad. In einer noch weiteren Verfeinerung betragt der Kontaktwinkel weniger als ungefahr
10 Grad. In einer noch weiteren Verfeinerung liegt die Konzentration der elektrisch leitfahigen Partikel in einer
ausreichenden Menge vor, so dass der Kontaktwiderstand der ersten hydrophilen und elektrisch leitfahigen
Schicht 54 zwischen ungefahr 5 und ungefahr 40 mohm-cm? betrégt. In einer anderen Verfeinerung betragt der
Widerstand zwischen ungefahr 10 und ungefahr 30 mohm-cm?, wenn mit einer Gasdiffusionsschicht bei einem
Kompressionsdruck von 200 psi in Kontakt befindlich.

[0034] Wie vorstehend dargelegt, umfasst die vorliegende Erfindung elektrisch leitfahigen hydrophilen Koh-
lenstoff. In einer Verfeinerung der vorliegenden Ausfihrungsform enthalt der hydrophile Kohlenstoff einen Koh-
lenstoffbestandteil mit einem angehangten hydrophilen Bestandteil. Die Kohlenstoffkomponente ist aus ir-
gendeiner Kohlenstoffquelle ausgewahlt, welche mit einem Silankupplungsmittel kompatibel ist. Beispiele fur
geeignete Kohlenstoffkomponenten schliefen ein, sind aber nicht beschrankt auf Ruf3, Graphit, Kohlenstofffa-
ser, amorphen Kohlenstoff, Kohlenstoff-Nanorohre, Graphenfolien und Mischungen hiervon. In einer anderen
Variation umfasst die hydrophile Komponente Reste, welche O, N, F und Cl einschlief3en. In einer anderen Ver-
feinerung enthalten die hydrophilen Komponenten ein oder mehrere von: OR, COR, COOR, OCOR, COOM,
Halogen, CN, NR,, SN SO,H, SO,M, NR(COR), CONR,, NO,, PO,H,, PO,HM, NR,;*X" und PR;*X", worin R
unabhangig H, C,-C,,-Alkyl oder Aryl ist, n eine ganze Zahl zwischen 1 und 8 ist, M ein Metall (Na, K, Li etc.)
ist und X~ ein Halogenidanion oder ein von einer Mineralsaure oder einer organischen Saure abgeleitetes An-
ion ist. Beispiele fur hydrophile Kohlenstoffe, welche in der vorliegenden Ausfiihrungsform eingesetzt werden,
sind von Cabot Corporation, welche in Billerica Massachusetts sitzt, kommerziell erhaltlich. Ein geeigneter
Kohlenstoff ist das CAB-O-JET 200 (modifizierte RuRdispersion mit Hydroxy- und 4-Sulfophenylgruppen),
CAB-O-JET 352K und CAB-O-JET 300 von Cabot Corporation.

[0035] In einer anderen Verfeinerung umfasst die angehangte hydrophile Komponente eine hydrophile orga-
nische Gruppe. Beispiele fur die angehangten hydrophilen organischen Gruppen werden durch die nachfol-
gende Formel beschrieben:

HG(Ar)

worin:
— die Bindung zu dem Kohlenstoffbestandteil wiedergibt,
HG eine hydrophile Gruppe ist. Beispiele fir solche hydrophilen Gruppen umfassen OR, COR, COOR,
OCOR, COOM, Halogen, CN, NR,, SN SO,H, SO,M, NR(COR), CONR,, NO,, PO,H,, PO,HM, NR,"X" und
PR,"X", worin R unabhéangig H, C,-C,,-Alkyl oder Aryl ist, n eine ganze Zahl zwischen 1 und 8 ist, M ein
Metall (Na, K, Li etc.) ist und X~ ein Halogenidanion oder ein von einer Mineralsaure oder einer organischen
Saure abgeleitetes Anion ist und
Ar abwesend ist oder eine aromatische Gruppe ist. Beispiele fur geeignete aromatische Gruppen umfassen
Phenyl, Naphthyl, Anthracenyl, Phenanthrenyl, Biphenyl, Pyridinyl, Benzyl und dergleichen. Die hydrophi-
len organischen Gruppen der vorliegenden Ausflihrungsform sind an den Kohlenstoffbestandteil uiber Dia-
zoniumsalze, wie in dem US Patenten mit den Nummern 5,554,739 und 5,922,118 beschrieben, angehangt.
Die vollstandigen Offenbarungen dieser Patentanmeldungen werden hiermit durch Referenz eingefihrt.

[0036] Spezifische Beispiele fur die angehangte hydrophile Komponente schlieen ein, sind aber nicht be-
schrankt auf funktionelle Gruppen, welche von einer Carbonsaure, einer Benzolsulfonsaure, einem Alkohol,
einem Amin, einem Amid, einem Polyethylenoxid, einem Ethoxyl, einem Methoxyl, einer Phosphonsaure, einer
Naphthalinsulfonsaure, Salicylsaure, Phenylphosphonsaure, Benzoesaure, einer Phthalsauregruppe, einem
Salz von irgendeiner der zuvor genannten Sauren und Mischungen hiervon abgeleitet sind. In diesem Zusam-
menhang bedeutet die Formulierung “funktionelle Gruppen abgeleitet von”, dass ein chemischer Rest an den
Kohlenstoffbestandteil angehangt bzw. befestigt ist, wobei eine Struktur resultiert, welche formal durch Entfer-

6/20



DE 10 2009 054 357 A1 2010.09.09

nen eines Wasserstoffs von der Gruppe, welche an den Kohlenstoff angehangt ist, und durch Verbinden des
resultierenden Radikals mit dem Kohlenstoff, erhalten wird.

[0037] Ineiner anderen Verfeinerung dieser Ausfiihrungsformen weist das Silankupplungsmittel, welches ein-
gesetzt wird, um die Reste in der hydrophilen Schicht auszubilden, die Formel | auf:

Q'-Q%Si(R), ,

worin:

R' ein chemischer Rest ist, welcher unter Verwendung von Sol-Gel-Chemie hydrolysiert und polymerisiert wer-
den kann. In einer Verfeinerung ist R" ein Alkoxy oder ein Halogen. In einer anderen Verfeinerung ist R ein
C,s-Alkoxy oder Chlor.

Q' ein Rest mit einem oder mehreren Atomen, welche Wasserstoff binden oder energetisch vorteilhafte Wech-
selwirkungen mit Wasser aufweisen, ist, so dass eine mit dem Kupplungsmittel behandelte Oberflache hydro-
phil ist, wobei der Kontaktwinkel in den hier angegebenen Bereichen liegt; und

Q? ein Kohlenwasserstoff enthaltender Rest ist, welcher eine raumliche Trennung zwischen Q' und der
Si(R"3-Gruppe liefert. In einer Verfeinerung umfasst Q? Alkane, aromatische Ringe, Amine, Ether und Poly-
mere. Optional ist Q* desweiteren mit zusétzlichen reaktiven Si-Gruppen oder mit nichtreaktiven chemischen
Resten substituiert.

[0038] In einer anderen Verfeinerung der vorliegenden Erfindung weist das Silankupplungsmittel die Formel
Il auf:

(R"),SIOQ%Si(R"), I,

worin:

R' ein chemischer Rest ist, welcher unter Verwendung von Sol-Gel-Chemie hydrolysiert und polymerisiert wer-
den kann. In einer Verfeinerung ist R" ein Alkoxy oder ein Halogen. In einer anderen Verfeinerung ist R ein
C,s-Alkoxy oder Chlor; und

Q? ein Kohlenwasserstoff enthaltender Rest ist, welcher eine raumliche Trennung zwischen Q' und der
Si(R"3-Gruppe liefert. In einer Verfeinerung umfasst Q? Alkane, aromatische Ringe, Amine, Ether und Poly-
mere. Optional ist Q% des Weiteren mit zusatzlichen reaktiven Si-Gruppen oder mit nichtreaktiven chemischen
Resten substituiert. Typischerweise ist Q? durch eine C-Si- oder O-Si-Bindung an die Siliziumzentren gebun-
den.

[0039] In einer anderen Variation der vorliegenden Erfindung ist das Silankupplungsmittel aus der Gruppe von
Verbindungen mit den Formeln Il bis VII ausgewahit:
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(R1)3Si-(CH2)o-Si(R1)s 1l
X-(CHz)o-Si(ORY)3 v
(R'hSi@—Si(R])s
Vv
R2

(CHz)n (CH2)m

SR) SRy )

®)sSi SR
worin:

R' derselbe Rest wie zuvor spezifiziert ist;

X ein Halogen ist. In einer besonders geeigneten Verfeinerung ist X Cl;

m, n und 0, jeweils unabhangig voneinander, eine ganze Zahl zwischen 0 und 10 sind. In einer Verfeinerung
sind m, n und 0, unabhangig voneinander, eine ganze Zahl zwischen 0 und 5. In einer noch weiteren Verfeine-
rung sind m, n und 0, jeweils unabhangig voneinander, eine ganze Zahl zwischen 0 und 3.

[0040] Beispiele fur geeignete Silankupplungsmittel, welche weitere funktionelle Gruppen in dem Verbin-
dungselement Q' aufweisen, werden in den nachfolgenden Formeln VIII bis Xl bereitgestelit:
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(CHz)n (CHZ)m

SR SiR'),

VIII
H_ ,H
N—(CHz),—N
(CHa)q (CHp)m
SiR")3 SR 1y
n ) o ,
g N —(CH,)—Si
(R');si—(cnz),n~(cnz),n—n\ /N—{CHW—@—'(CW% ~ ﬁ/N (CH))—SiR )
C
o o

Ry i
N
L O
N
0 / AN @so (CH0_ N S(OR');
N 2 2
(RI)SSi/\/\N)j\O N ~ N
}‘{ X1

[0041] In einer noch anderen Variation der vorliegenden Erfindung wird das Silarikupplungsmittel durch die
Formel XlI beschrieben:

O
e
\(CQ i

(R10),Si Si(OR"Y);

X1

worin:
R' derselbe Rest wie zuvor spezifiziert ist; und
n eine ganze Zahl zwischen 0 und 10 ist.

[0042] Unter Bezugnahme auf die Fig. 4 wird ein Verfahren zum Ausbilden der zuvor beschriebenen Platten
bereitgestellt. Obwohl die Fig. 4 eine bipolare Platte darstellt, ist eine Ausdehnung auf eine unipolare Platte
einfach. Der Plattenkorper 50 umfasst eine Kanal definierende Oberflache 52, welche Kanale 20 ausbildet. In
dem Schritt a) wird der Kérper 50 mit einer Zusammensetzung kontaktiert, welche ein Silankupplungsmittel und
elektrisch leitfahigen hydrophilen Kohlenstoff enthalt. Das Kohlenstoffverhaltnis in der Silankupplungsmittell-
sung liegt in einem Bereich zwischen 0,1 und 5 Prozent des Gesamtgewichts der Zusammensetzung. Die Zu-
sammensetzung wird dann ausgehartet, um auf dem Plattenkdrper 50 eine unaktivierte erste Schicht 54 aus-
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zubilden. In einer Variation der vorliegenden Ausfihrungsform wird die erste Schicht 54 dann mit einer Saure-
zusammensetzung oder mit deionisiertem Wasser bei erhohter Temperatur in Kontakt gebracht, um in dem
Schritt b) die aktivierte erste Beschichtung 54' auszubilden. Obwohl die vorliegende Erfindung nicht von ir-
gendeinem bestimmten Mechanismus abhangig ist, wird es erachtet, dass in diesem Aktivierungsschritt kon-
densierte und hydrophobe Siloxangruppen an der freiliegenden Oberflache der ersten Beschich-
tungs-54-Oberflache zu hydrophilen Silanolgruppen hydrolysiert werden.

[0043] Die nachfolgenden Beispiele illustrieren die verschiedenen Ausfliihrungsformen der vorliegenden Er-
findung. Die Fachleute auf dem vorliegenden Fachgebiet werden viele Variationen erkennen, welche in dem
Geist der vorliegenden Erfindung liegen und unter den Schutzumfang der Patentanspriiche fallen.

[0044] Eine Mischung aus 6,0 ml Ethanol, 0,72 ml Wasser, 4,65 ml Bis-1,2-triethoxysilylethan "BTSE” sowie
0,125 ml 0,5 M Schwefelsaure werden bei Raumtemperatur fiir ungefahr 20 Minuten gealtert, um eine Stamm-
I6sung zu bilden. Zu der Stammldsung wird PSA-C (mit Phenylsulfonsdure modifizierter Ru}) zugegeben und
fur 10 Minuten mit Ultraschall behandelt, um eine gute Dispersion zu liefern. Es wird ausreichend PSA-C zu-
gegeben, so dass die Konzentration 3,6 g/l betragt. Durch ein einmaliges Eintauchen gefolgt von Lufttrocknung
fur ungefahr 1 Minute und Ofenaushartung bei 120°C fir ungefahr 30 Minuten werden Beschichtungen ausge-
bildet. Die Proben werden dann fir 12 Stunden bei 80°C in Wasser eingeweicht.

[0045] Die Fig. 5 zeigt eine Tabelle, welche den Kontaktwinkel fir mit Au beschichtete Proben aus rostfreiem
Stahl, welche mit den BTSE und BTSE/hydrophilen Kohlenstoff enthaltenden Zusammensetzungen beschich-
tet sind, zeigt. In nahezu jedem Beispiel wurde beobachtet, dass die Proben Kontaktwinkel von weniger als 30
Grad aufweisen. Es bestand eine dahingehende Tendenz, dass ein Backen die Kontaktwinkel erhéht. Wie in
der Tabelle angedeutet, zeigen mehrere Proben eine nicht kreisférmige (’nc”) Ausbreitung eines Wassertrop-
fens. Insbesondere wird nach dem Backen eine Rehydratisierung beobachtet, um den Kontaktwinkel in den
Proben mit hydrophilem Kohlenstoff zu einem grof3eren Ausmal als den Proben ohne hydrophilen Kohlenstoff
zu verringern.

[0046] Die Fig. 6 zeigt Diagramme des elektrischen Kontaktwiderstandes als eine Funktion des Kontaktdru-
ckes. Proben aus rostfreiem Stahl ("SS”) werden wie folgt beschichtet: Au, PVD-Kohlenstoff, 4-Bad (bzw. 4-mal
Eintauch-)NanoX/Au, 4-Bad beschichtetes NanoX/PVD C und BISE/Kohlenstoff auf PVD-Kohlenstoff. Die mit
Au beschichteten Proben werden durch Elektroplattieren hergestellt. Die NanoX-Proben werden aus frisch er-
zeugtem Silikasol (10 Vol.-% von x-tec hydrophilem Silica von der Nano-X GmbH) und einer Polymerlésung
(0,35 g/l Superfloc C-442 von Cytec Industries, Inc., 0,05 M H,SO,) hergestellt. Mit Au beschichtete und mit C
beschichtete SS-Proben werden mit Nano-X-Silika und Polymer ber ein 4-mal Eintauchzyklus-Mehrschicht-
absorptions-("MLA”)-Verfahren beschichtet. Die mit Au und mit C beschichteten SS-Proben wurden gleichzei-
tig unter Verwendung eines MLA-Verfahrens beschichtet. Des Weiteren wurde mit PVD-Kohlenstoff beschich-
teter SS mit BISE-C-Beschichtung spriihbeschichtet und die Kontaktwiderstande wurden vor und nach der Be-
schichtung verglichen.

[0047] Der Kontaktwiderstand der PVD-Kohlenstoff (leitfahigen) Beschichtung erhdhte sich nach dem Auf-
bringen der 4-Bad NanoX (hydrophiles und nicht leitfahiges Silikasol). Fiur Au (NanoX) wurde nach dem Auf-
bringen der hydrophilen Beschichtung eine niedrigere Erhdhung des Kontaktwiderstands beobachtet. Obwohl
der Betrieb der verschiedenen Ausfihrungsformen der vorliegenden Erfindung nicht auf eine bestimmte Be-
triebstheorie beschrankt ist, scheint es, dass zwischen den Kohlenstofffasern der GDL und der Beschichtung
fur PVD-Kohlenstoff mehr Kontaktpunkte erforderlich sind, um einen niedrigen elektrischen Widerstand beizu-
behalten, als fir Au. Die Erhdhung in dem Kontaktwiderstand der PVD C/SS-Probe nach der Beschichtung mit
BISE-C ist vernachlassigbar. Dementsprechend ermoglicht es der BISE/hydrophile Kohlenstoff, dass eine we-
niger leitfahige darunterliegende Beschichtung (beispielsweise PVD-Kohlenstoff) als Strémungsfeldplattenbe-
schichtungen eingesetzt werden kann.

[0048] Wahrend Ausfuhrungsformen der vorliegenden Erfindung dargestellt und beschrieben worden sind, ist
es nicht beabsichtigt, dass diese Ausfiihrungsformen alle mdglichen Ausfiihrungsformen der vorliegenden Er-
findung illustrieren und beschreiben. Vielmehr sind die in der Beschreibung verwendeten Worte Worte der Be-
schreibung als der Beschrankung und es ist zu beachten, dass verschiedene Veranderungen durchgefuhrt
werden kénnen, ohne den Geist und den Schutzumfang der vorliegenden Erfindung zu verlassen.
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Patentanspriiche

1. Elektrisch leitfahige Platte fur den Einbau in eine Brennstoffzelle, wobei die Platte umfasst:
einen Plattenkorper mit einer Kanal ausbildenden Oberflache;
eine elektrisch leitfahige hydrophile Schicht, welche Uber wenigstens einem Teil der Oberflache des Platten-
kdrpers angeordnet ist, wobei die Schicht umfasst:
Reste eines Silankupplungsmittels und
elektrisch leitfahigen hydrophilen Kohlenstoff.

2. Platte nach Anspruch 1, welche des Weiteren zwischen dem Plattenkdrper und der hydrophilen Schicht
eine leitfahige Schicht umfasst, und/oder wobei die leitfahige Schicht ein Metall oder ein leitfahiges Metalloxid
oder einen leitfahigen Kohlenstoff enthalt.

3. Elektrisch leitfahige Platte zum Einbau in eine Brennstoffzelle, wobei die Platte umfasst:
einen Plattenkdrper mit einer Kanal ausbildenden Oberflache,
eine elektrisch leitfahige Schicht, welche Uber der Kanal ausbildenden Oberflache angeordnet ist,
eine elektrisch leitfahige hydrophile Schicht, welche Uber der Metallschicht angeordnet ist, wobei die Schicht
umfasst:
Reste eines Silankupplungsmittels und
elektrisch leitfahigen hydrophilen Kohlenstoff.

4. Platte nach Anspruch 1 oder 3, wobei der hydrophile Kohlenstoff einen Kohlenstoffbestandteil mit einem
angehangten hydrophilen Bestandteil enthalt.

5. Platte nach Anspruch 4, wobei der Kohlenstoffbestandteil aus der Gruppe ausgewahlt ist, welche aus
Ruf3, Graphit, Kohlenstofffaser, amorphen Kohlenstoff, Kohlenstoff-Nanorohren und Mischungen hiervon be-
steht, und/oder, wobei der angehangte hydrophile Bestandteil eine hydrophile organische Gruppe umfasst.

6. Platte nach Anspruch 4, wobei der hydrophile Bestandteil einen Rest mit der allgemeinen Formel:
HG(Ar)

umfasst, worin:

— die Bindung zu dem Kohlenstoffbestandteil wiedergibt;
HG eine hydrophile oder eine hydrophile Gruppe ist und
Ar abwesend ist oder eine aromatische Gruppe ist.

7. Platte nach Anspruch 6, wobei HG OR, COR, COOR, OCOR, COOM, Halogen, CN, NR,, SN SO.H,
SO,;M, NR(COR), CONR,, NO,, PO,H,, PO,HM, NR,"X™ oder PR,*X" ist, worin R unabhangig H, C,-C,,-Alkyl
oder Aryl ist, n eine ganze Zahl zwischen 1 und 8 ist, M ein Metall ist und X~ ein Halogenidanion oder ein aus
einer Mineralsdure oder einer organischen Saure abgeleitetes Anion ist.

8. Platte nach Anspruch 1 oder 3, wobei das Silankupplungsmittel die Formel | aufweist:
Q'-Q%-Si(R")3 l,

worin;

R ein Alkoxy oder ein Halogen ist,

Q' ein Rest mit einem oder mehreren Atomen ist, welche Wasserstoff binden oder energetisch vorteilhafte
Wechselwirkungen mit Wasser aufweisen, und

Q? ein Kohlenwasserstoff enthaltender Rest ist, welcher eine rdumliche Trennung zwischen Q' und der
Si(R"),-Gruppe schafft,

wobei das Silankupplungsmittel insbesondere die Formel Il aufweist:

(R"),SiQ%Si(R"), I,
wobei das Silankupplungsmittel insbesondere Bis-1,2-triethoxysilylethan ("BTSE”) ist.

9. Bipolare Platte nach Anspruch 8, wobei das Silankupplungsmittel eine oder mehrere der nachfolgenden
Formeln aufweist:
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(R1)3Si-(CHz)o-Si(RY)s 1
X-(CHa)o-Si(OR1)3 1\
(R‘)3Si—@>—sm‘>a
Vv
RZ

(CHp), (CHy)nm

SR SIRY

RS SIR)s

worin:
X ein Halogen ist und
m, n und 0, jeweils unabhangig voneinander, eine ganze Zahl zwischen 0 und 10 sind.

10. Bipolare Platte nach Anspruch 8, wobei das Silankupplungsmittel eine oder mehrere der nachfolgen-
den Formeln aufweist:

|
N

(CHy), (CHy)y

SiRDs  SiR'), VI
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H, H
N—(CHy),—N

(CHy)q (CHo)m
| :y 1
SiR); SR

i i | ol

(R‘)ssi—(Cth——(CHz),n—~r'\ /N-<C“zk©’(‘3”2)n“”\C/N—(C”z)—s‘“‘ s
C
i ;
X

H

A
T = O
N J
j\ /—/ \N@soz(cnzhovu\/\/smk'),
N (o
|
H

RSN
X1

11. Bipolare Platte nach Anspruch 6, wobei das Silankupplungsmittel die nachfolgende Formel aufweist:

AN

(R10),Si o Si(OR")3

/
(CH2)p (CH2), X

worin:
R' ein Alkoxy oder ein Halogen ist und
n eine ganze Zahl zwischen 0 und 10 ist.

12. Bipolare Platte nach Anspruch 6, wobei wenigstens eines der elektrisch leitfahigen Partikel aus der
Gruppe ausgewahlt ist, welche aus partikelformigen kohlenstoffhaltigen Verbindungen, kristallinem Kohlen-
stoff, Kohlenstofffaser, amorphen Kohlenstoff, Rul, RuBaggregaten, Graphit, Kohlenstoffverbundwerkstoffen,
mit Kohlenstoff beschichteten Partikeln, beschichteten Hybrid-Kohlenstoff-basierten Partikeln und Mischungen
hiervon besteht, wobei der RulR insbesondere in einer Menge zwischen ungefahr 0,1 und 5 Gewichtsprozent
der Silanlésung vorliegt.

Es folgen 6 Blatt Zeichnungen
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Anhangende Zeichnungen
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