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Vorwort

Liebe Leser,

im Folgenden mochte ich Ihnen einen kurzen Uberblick Giber die Ausrichtung des Institutes in
den Jahren 2013 und 2014 geben und iber einige ausgesuchte Erfolge berichten, die Sie
zum Weiterlesen animieren sollen.

In den Jahren 2013 und 2014 hat sich das Institut weiter auf Themen der Energiewende
ausgerichtet. Die Wasserelektrolyse als wichtige Technologie zur Speicherung erneuerbarer
Energie wurde verstérkt und die Systemanalyse des IEK-3 wurde weiter ausgebaut. Neben
der sauren Wasserelektrolyse wurde auch die alkalische Wasserelektrolyse in das
Arbeitsprogramm aufgenommen. Aus der Arbeit mit der keramischen Brennstoffzelle heraus
wurde der bifunktionale Betrieb im Brennstoffzellen- und Elektrolysemodus weiter erforscht.
Durch erfolgreiche Projektakquisitionen ist auch gelungen, die Systemanalyse so zu
verstarken, dass das deutsche Energiesystem untersucht und abgebildet werden kann. In
diesem Rahmen ist auch ein Konsortium mit 19 Instituten der RWTH Aachen und des
Forschungszentrums Jilich zur Systemanalyse gegriindet worden. Aul3erdem ist das IEK-3
in ein virtuelles Institut des Landes zur Erforschung von “Strom zu Gas und Warme*
eingebunden.

In der Reformierung von Kerosin und Diesel zu Synthesegas sind in den letzten Jahren
neben dem eigentlichen Reformer auch die weiteren Reaktoren erarbeitet worden. Eine
stabile Reformierung ist in den letzten Jahren gezeigt worden. Als wesentliche Barrieren zur
Kommerzialisierung derartiger Aggregate blieben die Dynamik und die Teillastfahigkeit Gbrig.
Daher wurde erfolgreich auf die Einspritzung des Kraftstoffes fokussiert, indem mit einem
Industriekonsortium Einspritzdiisen entwickelt wurden. Dies ermdglichte eine Spreizung im
Bereich von 15 bis 100 % der Nennlast. In &hnlicher Weise fokussierte sich unsere
Entwicklung der keramischen Hochtemperatur-Brennstoffzelle auf die Thermozyklierbarkeit,
die ebenfalls eine Kommerzialisierungsbarriere darstellt. Mittels Experimenten und
Simulation der mechanischen Spannungen konnte ein 700 W Stack so verbessert werden,
dass er 100 Thermozyklen standhalt. Auch wenn diese Anzahl fir einige Anlagen bereits
ausreichen konnte, werden die Arbeiten zur thermomechanischen Stabilitdt mit hohem
Engagement weitergefuihrt. Auf der Grundlagenseite gelang es, das Aufnahmeverhalten
saurer Elektrolyte durch basisches Polybenzimidazol zu beschreiben. Diesem Verhalten
kommt besondere praktische Bedeutung bei der Beflillung des Polybenzimidazoles mit
Phosphorsaure fir die Hochtemperatur-Polymerelektrolyt-Brennstoffzelle zu. Ein 5 kW Stack
der Hochtemperatur-Polymerelektrolyt-Brennstoffzelle wurde, sowohl mit Wasserstoff, als
auch mit synthetischem Reformat erfolgreich betrieben. Die technischen Kompetenzen des
Institutes stellen insbesondere durch ihre Breite einen guten Pfeiler fir die Systemanalyse
dar. In diesem Arbeitsbereich wurde ein regenerativ basiertes Energieversorgungskonzept
fur Deutschland entwickelt und simulativ verifiziert. Dabei hat sich aus Griinden der
Mengenbilanzen und Kosten zwingend eine Sektorkopplung herausgestellt, das die Sektoren
Strom und Transport Uber geeignete Gasinfrastrukturen verbindet. Mehrere der
Dissertationen, die die komplexen, teilweise dynamischen Modelle mit einem hohen
zeitlichen Auflésungsgrad und hoher physikalisch technischer Detaillierung beschrieben
haben, wurden mit Preisen ausgezeichnet.



Der in der elektrochemischen Forschung international anerkannte Alexander Kuznetsov
Preis der Electrochemical Society fir theoretische Elektrochemie wurde 2013 Professor
Andrei Kulikovsky fur seine analytischen Modelle zur Beschreibung elementarer Vorgange in
der Brennstoffzelle verliehen. Ich selbst habe den Sir William Grove Award der International
Association of Hydrogen Energy verliehen bekommen.

Den Kollegen des IEK-3 mdchte ich fir ihre engagierte Arbeit, die vielen guten Ideen und
deren kooperativen Einsatz besonders danken. Dies war nur durch persénliches
Engagement, orientierte Zusammenarbeit und fruchtbaren wissenschaftlichen Austausch der
Wissenschaftler untereinander sowie guter Kooperation im technischen und administrativen
Bereich mdglich. Dem BMBF danke ich fur unsere Grundfinanzierung und den zahlreichen
Drittmittelgebern fur das Vertrauen, das in unser Institut gesetzt wurde.

Julich, im Juni 2015

.d_fﬁé(&f /{0&{_“_“;
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11 Vorbereitung, Durchfuhrung und Resultat der 3. ICEPE 2013

Die ProcessNet — eine Initiative von DECHEMA e.V. und VDI-GVC - richtet unter Anderem
Veranstaltungsreihen mit Bezug zu den Themen Verfahrenstechnik, Chemieingenieurwesen
und Technische Chemie aus. Mit Blick auf die unuberhdrbaren Energiewende-Diskussionen
und eine entsprechende Positionierung der ProcessNet wurde der Schwerpunkt der dritten
Internationalen Konferenz fur Energieverfahrenstechnik 2013 auf Beitrage fiir einen Uber-
gang zu Erneuerbaren Energiesytemen gelegt. In diesem Kontext richteten sich die Konfe-
renzbeitrdge an Wissenschaftler sowie Interessenten aus dem industriellen und politischen
Sektor. Dabei zielte das Konzept auf die Vorstellung tragfahiger Technologien sowie fehlen-
der Elemente eines zukinftigen Energieversorgungssystems, das in die Lage versetzt wer-
den soll, die durch die G8 gesetzten Ziele zur CO,-Minderung von 80% bis 2050 mit einem
bereits ab 2030 Uberwiegenden Anteil Erneuerbarer zu erreichen. Unter der organisato-
rischen Leitung von Professor Detlef Stolten — Vorsitzender — und Professor Viktor Scherer —
Stellvertretender Vorsitzender — wurde die 3" ICEPE 2013 in der Zeit vom 3. bis 6. Juni 2013
in Frankfurt am Main mit etwa 120 Teilnehmern aus 19 Landern durchgefiihrt.

1.11 Wissenschaftliche Koordination

Zur Einfuhrung in die Konferenz wurde das Plenum am ersten Tag durch Konferenzleiter
Professor Stolten sowie Staatssekretar Schitte begriiRt und danach mit finf Beitrdgen uber
die charakteristischen Treiber und groRen Herausforderungen beim Transformationsprozess
hin zu Erneuerbaren Energiesystemen informiert. Danach beleuchteten 10 Plenarbeitrage
aus 7 Landern technische Losungsansétze und kohérente Strategien fur die Transformation
hin zu Systemen mit Erneuerbaren unterschiedliche Energiesektoren bis hin zu einem
nachhaltigen System mit globalem Anspruch. Der Vormittag des zweiten Tages begann mit
vier Plenarbeitragen Uber Einsparungspotenziale und Technologien in der Industrie,
wirtschaftliche Aspekte der Transformation, Einfihrung in die elektrischen Transportnetze
und Pumpspeicher-Kraftwerke. Daran schlossen sich vier Parallelveranstaltungen zu den
Themen Batterien, Biomasse, chemische Speicher und nachhaltige Gebaude an, die jeweils
durch einen Ubersichtbeitrag eingefiihrt wurden. Der Nachmittag des zweiten Tages startete
wiederum mit zwei Plenarbeitrdgen zu Erdgas-Pipelinesystemen und einer zukinftigen
Wasserstoff-Infrastruktur. Mit zwei Mal vier parallelen Beitrégen beginnend mit Photovoltaik,
elektrochemische H,-Erzeugung, Power-to-Gas sowie Schwellen- und Entwicklungslandern
anschlieBend Solar- und Geothermie, geologische Gasspeicher und Biomasse zur
Stromerzeugung endete der zweite Tag. Der dritte und letzte Tag wurde im Plenum mit
Einfiihrungen in die Komponenten von elektrischen Transportnetzen, in die Energiespeicher-
technologien und in umfassende Transformationskonzepte begonnen. Anschlie3ende
Parallelvortrage zur Nutzung von Wasserkraft im maritimen Umfeld, die zukiinftige Rolle
fossiler Kraftwerke, intelligente Netze und nachhaltige Geb&ude im europdischen Umfeld
rundeten den Vormittag ab. Den Einstieg in den Nachmittag lieferten drei Plenarbeitrédge mit
Bezug auf die Stromerzeugung aus Onshore- und Offshore-Wind sowie Wasserkraft. Vier
abschlieBende Parallelveranstaltungen widmeten sich der Elektromobilitit, den
Biokraftstoffen, der chemische Erzeugung und der bodennahen Speicherung von
Wasserstoff.



Di, 4. Juni Mi, 5. Juni Do, 6. Juni

09:00 — — —
Registrierung
10:00 —— — Plenum — Plenum
11:00 —— — —
Plenum Parallel- Parallel-
12:00 —— (— veranstaltungen |— veranstaltungen
’ Mittagspause & Mittagspause &
13:00 —— — —
Mittagspause & Poster Poster
Poster
14:00 —— — Plenum —
15:00 —— 1 — Parallel-
veranstaltungen
16:00 —— — Parallel- 1
Plenum veranstaltungen
17:00 —— — —
Abschluplenum
18:00 —— —
Empfang & Poster
Empfang &
Konferenzgala

Tab. 1: Programmibersicht der 3. ICEPE 2013

Kernstiick der Konferenz waren die insgesamt 50 wissenschaftlich-technischen Beitrdge von
15 Minuten Dauer zu insgesamt 20 Ubergeordneten Themen. Jedes Thema wurde von 30-
minitigen Ubersichtsvortrag eingefiihrt. 12 zuséatzliche Planarbeitrage dienten der Beglei-
tung, lieferten zusétzliche Informationen und hatten entweder einen direkten Bezug zu einem
Teil der Themen oder erginzten das Themenfeld im Sinne der Konferenz. Eine Ubersicht
des Konferenzprogramms sowie der Themen geben die Tab. 1 und Tab. 2

Strom- Gas- Biomasse & Energie- Energie- Endverbraucher-

Themenfeld Andere
erzeugung erzeugung -kraftstoffe speicher verteilung technologie
Onshore Windkraft |chemische Globale Aspekte Pumpspeicher- Intelligente Netze  Nachhaltige Schwellen- und
Offshore Windkraft |Saserzeugung und Ressoucen kraftwerke Power-to-Gas Gebaude - OECD  |Entwicklungslander
Photovoltaik Elektrochemische |Stromerzeugung Geologische [eEilEge Nachhaltige
Solarthermie Gaserzeugung aus Biomasse Gasspeicher Gebaude - BRICS
M i Photoelektrische Biokraftstoffe Technische Elektromobilitat
ihena kraftwerke Gaserzeugung Gasspeicher
|EseaieE Fortschrittiche
Geothermie Batterien
Zukiinftige Rolle
fossiler Kraftwerke
Tab. 2: Ubersicht der Gbergeordneten Konferenzthemen

Ein weiterer Veranstaltungsteil bot den interessierten Konferenzteilnehmern parallel zu den
Mittagspausen und am Abend des ersten Konferenztages den notwendigen Raum fir eine
umfassende Diskussion mit den jeweiligen Autoren von knapp 50 wissenschaftlichen
Postern. Auf dem Empfang der Konferenzveranstalter die traditionellen Poster-Preise im
angemessenen Rahmen an die drei besten Posterbeitrage verliehen.



1.1.2 Eigene Konferenzbeitréage

Die mit FUE-Themen im Zusammenhang mit Erneuerbaren Energiesystemen befassten
Wissenschaftler des IEK-3 waren auf zahlreichen Veranstaltungsebenen der ICEPE 2013
vertreten. Insgesamt steuerten Vertreter des IEK-3 vier Vortrdge und zwei Poster bei. Einen
Uberblick der Beitrage zu den verschiedenen Veranstaltungsteilen liefert Tab. 3.

Presentations-

form Titel Sprecher

Plenarvortrag |Hydrogen as an enabler for renewable energies Detlef Stolten

Status on technologies for hydrogen production by water Jiirgen Mergel
elctrolysis

Parallelvortrag |Power to gas Sebastian Schiebahn

Geological storage for the transition from natural to

Joachim Wacker
hydrogen gas

Physical modelling of fuel cells: at the electrochemistry /

chemical engineering interface Andre] Kulikovsky

Posterbeitrag
Energy-efficient refurbishment - energy saving potential FlorianScharf

Tab. 3: Vortradge und Poster von Wissenschaftlern des IEK-3

Mit Ergebnissen aus quantifizierten Pfadanalysen stellte Professor Stolten mit seinem
Plenarvortrag die besondere Rolle von Wasserstoff beim umfassenden Einsatz erneuerbarer
Energie heraus. Mit ihren Ubersichtsvortragen zum Stand der Technik von Elektrolyse, PtG-
Prozessen und Kavernenspeichern konnten Herr Mergel, Herr Dr. Schiebahn und Herr Dr.
Wackerl weitere Highlights auf der Konferenz setzten. Mit zwei Posterbeitrdgen wurden die
Beitrage des IEK-3 fur die ICEPE 2013 abgerundet.

1.1.3 Herausgabe von Buchern und Schriften

Bereits mit den Konferenzunterlagen erhielten alle Teilnehmer die erste Auflage des WILEY-
VCH-Buches ,Transition to Renewable Energy Systems herausgegeben von den
Konferenzleitern Professor Stolten und Professor Scherer (siehe Abb. 1). Das 969-seitige
Buch enthalt die vollstandigen Texte des wesentlichen Teils der Plenar- und Ubersichtsbei-
trage der 3. ICEPE 2013 und soll erfahrenen Experten als Daten- und Publikationsfundus
sowie unerfahrenen Interessenten als umfassendes Nachschlagewerk zum Einstieg in das
Thema dienen. Die insgesamt 43 Artikel mit einem durchschnittlichen Umfang von 20 Seiten
sind in die folgenden Themenbereiche untergliedert:

- Strategien fUr Erneuerbare
- Stromerzeugung

- Gaserzeugung

- Biomasse

- Speicherung

- Verteilung

- Anwendungen



Wissenschaftler des IEK-3 lieferten mit fiinf Ubersichtsartikeln einen erkennbaren Beitrag fiir

das Fachbuch.
E——

Edited by Detlef Stolten and Viktor Scherer

Transition to Renewable
Energy Systems

Abb. 1: Buch der Plenar- und Ubersichtsartikel



1.2 Wissenschaftliche Koordination der TRENDS 2015

Die ,Round Table Discussion“, TRENDS 2015 - Transition to Renewable Energy Devices
and Systems zielt auf relevante Themen ab, die eine wichtige Rolle fiir die Umstellung von
bestehenden, fossilbasierten hin zu erneuerbaren Kraftstoffketten einnehmen. Das
Diskussionsforum findet am 3. und 4. Dezember 2015 in Aachen statt. Das Konzept dieses
Diskussionsforums ist es, bahnbrechende Entwicklungen und noch fehlende Bindeglieder zu
identifizieren, damit die G8-Ziele, eine Reduktion der CO,-Emissionen um 80 % bis 2050 und
der Einsatz einer mafgeblichen Anteils an erneuerbarer Energie bis 2030, erreicht werden
kénnen. Das Diskussionsforum fokussiert auf Kraftstoffe fiir den Transportbereich und
korrespondierende Technologien fir den Antrieb und die zunehmende elektrische
Bordstromversorgung. Die Wechselwirkung zwischen Kraftstoff und Anwendung wird
hervorgehoben. Auf der Kraftstoffseite wird eine realistischer quantitative Beurteilung der
Potentiale fur alternative Kraftstoffe und deren Produktionspfade vorgenommen. Dabei
spielen Kostenaspekte bei dieser Umstellung einen wichtigen Beitrag.

Am ersten Tag des Diskussionsforums werden u.a. globale Biomassepotentiale, alternative
Kraftstoffstrategien und die Integration der Biomasse in konventionelle Raffinerieprozesse
und deren Verteilungsketten analysiert. Am zweiten Tag werden die zugehorigen
Prozesstechniken auf der Produktions- und auf der Anwendungsseite diskutiert. Tab. 4 zeigt
eine Aufteilung der relevanten Themen im Uberblick.

3. Dezember 2015 4. Dezember 2015

Globale Biomassepotentiale Bordstromversorgung fir Strassen- und
Schienenfahrzeuge, Schiffe und Flugzeuge

Zukunftige Energiepfade fir den Systemanalyse

Personentransport

Abwasserfreie Bioraffinerien Thermisches Management elektrischer
Antriebe

Okonomische Analysen Antriebssysteme fir LkW

Zukunftige Trends fur Strahltriebwerke Biodle

Internationale Kraftstoffstrategien Biobasierte Oxygenate

Wasserstoff als zukinftiger Energietrager Netze und Service flr Batteriefahrzeuge,
Hybride und Brennstoffzellenfahrzeuge

Hydrierung von Pflanzendlen fur zukinftige
Kraftstoffe

Tab. 4: Themenubersicht
In den Impulsvortragen ist vorgesehen, jedes Thema durch einen Ubersichtsbeitrag, der

Grundlagen, technologische Umsetzung, Stand von Wissenschaft und Technik sowie
Referenzen vermittelt, einzufiihren. Danach erfolgt eine ausfiihrliche Expertendiskussion.
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Aus- und Weiterbildung

¢ Ausbildung an Hochschulen

e Beitrage fir die Information und
Weiterbildung




Neben der Wissensvermehrung auf den Gebieten zukunftsweisender Energieum-
wandlungstechnologien widmen sich zahlreiche wissenschaftliche Mitarbeiter des IEK-3 mit
zielgruppenorientierter Aus- und Weiterbildung. Zum kontinuierlichen Aufbau des
wissenschaftlichen Nachwuchses z&hlen Beitrdge zur Ausbildung von Studenten an
Universitaten und Fachhochschulen sowie zur fach- und projektorientierten Betreuung von
Doktoranden. Dartiber hinaus werden Fachkréafte fir Labore und die mathematisch-
technische Softwareentwicklung im Rahmen dualer Ausbildungsgénge am Institut betreut.
Mit den Angeboten fur Schiler ab der Jahrgangsstufe 10 liefern die involvierten Mitarbeiter
energietechnisch orientierte Beitrage fur den Schulbereich.

2.1 Ausbildung an Hochschulen

Die Lehre an Hochschulen ist im IEK-3 ein fundamentaler, zusatzlicher Bestandteil der
Tatigkeiten ausgewahlter, wissenschaftlicher Mitarbeiter neben der Forschungs- und Ent-
wicklungsarbeit. Im Rahmen des Jilicher Modells verfiigt das IEK-3 Giber eine gemeinsame
W3-Berufung mit der RWTH Aachen, die durch Prof. Dr.-Ing. Detlef Stolten wahrgenommen
wird. Dr. Martin Miiller unterstitzt Professor Stolten als Lehrbeauftragter bei der Durchfiih-
rung von vorlesungsbegleitenden Ubungen und miindlichen Diplompriifungen. Dariiber hin-
aus besitzt Prof Dr. rer. nat. Werner Lehnert eine W2-Berufung an die RWTH Aachen, die er
fur die naturwissenschaftliche Fakultédt wahrnimmt. Ein weiterer Lehrauftrag mit der Justus-
Liebig-Universitat GieRen wird von Privatdozent Dr. rer. nat. Carsten Korte erfillt. Zwei
weitere W2-Berufungen mit der Fachhochschule Aachen Standort Julich werden von
Prof. Dr.-Ing. Ralf Peters und Prof. Dipl.-Ing. Ludger Blum ausgeubt. Seit dem Winter-
semester 2012/2013 nimmt Dr.-Ing. Murat Peksen eine Lehrtatigkeit an der Fachhochschule
Aachen Standort Jilich wahr und Dr.-Ing. Dipl.-Wirt.Ing. Thomas Grube unterstutzt Professor
Peters als Lehrbeauftragter bei der Durchfiihrung von vorlesungsbegleitenden Ubungen und
schriftlichen Diplomprifungen. Abb. 2 liefert die Kontaktdaten zu den vier Hochschulen, an
denen Wissenschaftler des IEK-3 lehren und den wissenschaftlichen Nachwuchs ausbilden.

RHEINISCH-
WESTFALISCHE

TECHNISCHE http:///www.rwth-aachen.de/
HOCHSCHULE

AACHEN

http://www.uni-ulm.de/

JUSTUS-LIEBIG-
UNIVERSITAT http://www.uni-giessen.de/
GIESSEN
http://lwww.fh-aachen.de/
FH AACHEN
UNIVERSITY OF APPLIED SCIENCES
Abb. 2: Hochschulen mit Lehrbeitrdgen von IEK-3-Wissenschaftlern
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Das Spektrum der gelehrten Themen reicht von der Vermittlung naturwissenschaftlicher
Grundlagen und theoretischer Modellierungs- und Simulationsmethoden Uber technisches
Detailwissen bis hin zur Charakterisierung technischer Anwendungen. Der Gesamtumfang
der semesterweise durchgefiihrten, doppelstiindigen Lehrveranstaltungen belduft sich auf
finf Vorlesungen, drei Ubungen und ein Blockseminar. Darliber hinaus wird in jedem
Sommersemester ein halbtégiges Praktikum durchgefiihrt. Die Anzahl der pro Veranstaltung
und Semester teilnehmenden Studenten bel&duft sich auf bis zu 80 Studierende. Zusétzlich
leisten die Wissenschaftler des IEK-3 einen nennenswerten Beitrag zur Betreuung von
Studien-, Diplom- und Doktorarbeiten. Bezogen auf den Berichtszeitraum 2013 und 2014
wurden 9 bzw. 10 Bachelor-, 13 bzw. 17 Diplom-/Master- und 6 bzw. 6 Doktorarbeiten
erfolgreich abgeschlossen.

211 Lehrveranstaltungen von Hochschullehrern mit Berufung

Der folgenden Tab. 5 kdnnen die wichtigsten Koordinaten der von Hochschullehrern des
IEK-3 ausgerichteten Lehrveranstaltungen entnommen werden.

Art/Umfang Hoch-

Name Thema Semester schule
Prof. Dr. D. Stolten Grundlagen und Technik der V/I2 Eg?g;
Brennstoffzellen U/2 ws
Prof. Dr. W. Lehnert | Modellierung in der Elektro- V/I2 RTWH
chemischen Verfahrenstechnik U/2 WS Aachen
Prof. Dr. R. Peters Basps and appllca_tlons (_)f chemical FH Aachen
reaction theory — simulation of V/2
. . - WS Standort
dynamic processes in energy u/2 Jiilich
systems with MATLAB/Simulink
Prof. L. Blum Brennstoffzellen - Die Zukunft der vi2 | ws
dezentralen Energieversorgung!? FH Aachen
Standort
Fuel Cells — The Future for Julich
Dispersed Power Supply!? | s
Tab. 5: Lehrveranstaltungen von Hochschullehrern mit Berufungen

2111 Grundlagen und Technik der Brennstoffzellen

Herr Prof.-Dr.-Ing. Detlef Stolten vertritt an der RWTH Aachen den Lehrstuhl fir Brennstoff-
zellen. Die angebotenen Lehrveranstaltungen befassen sich mit der Umwandlung von rege-
nerativen und fossilen Energietrdgern zum Einsatz in Brennstoffzellen fur den portablen,
stationaren und mobilen Bereich. Die verfahrens- und systemtechnischen Betrachtungen
umfassen Hochtemperatur- und Niedertemperatur-Brennstoffzellen sowie die Erzeugung der
brennstoffzellenspezifischen Brenngase. Diese Aspekte werden von physikalisch-chemi-
schen Grundlagenbetrachtungen begleitet. Systemanalytische Studien der Energieverfah-
renstechnik einschlie3lich Kostenabschéatzungen dienen einer ganzheitlichen Betrachtung
mit Blick auf eine zukinftige Markteinflhrung. Im Wintersemester 2013/2014 nahmen
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89 Studenten an den Vorlesungen und Ubungen teil. Im Rahmen der bestehenden Ko-
operation mit dem Forschungszentrum Julich bietet der Lehrstuhl Studierenden die
Mdglichkeit zur Mitarbeit durch die Anfertigung von Studien- und Diplomarbeiten sowie durch
projektbezogene Tatigkeiten als wiss. Hilfskraft.

2112 Modellierung in der Elektrochemischen Verfahrenstechnik

Herr Prof. Werner Lehnert vertritt an der RWTH Aachen das Forschungs- und Lehrgebiet
.Modellierung in der Elektrochemischen Verfahrenstechnik“. Die angebotene Vorlesung
befasst sich mit der mathematischen Beschreibung von elektrochemischen Wandler-
systemen. Neben der grundsatzlichen Herangehensweise an Modellierungsaufgaben
werden verschiedene Modellierungsanséatze vorgestellt. Am Beispiel von Nieder- und Hoch-
temperatur-Brennstoffzellen werden 1D-, 2D- und 3D-Modelle verschiedener Komplexitat
entwickelt und deren Giltigkeit diskutiert. Schwerpunkt der Anwendungsbeispiele ist die
mathematische Beschreibung der Wechselwirkungen von Stoff- und Warmetransport mit den
elektrochemischen Prozessen. Ein besonderes Augenmerk liegt auf der Beschreibung von
Prozessen in den porésen Komponenten von Brennstoffzellen. Die Vorlesung wurde im
Wintersemester 2013/2014 zum zweiten Mal angeboten und von acht Studenten besucht.

2113 Basics and applications of chemical reaction theory — simulation of dynamic
processes in energy systems with MATLAB/Simulink

Herr Prof. Ralf Peters vertritt an der FH Aachen, Standort Jilich, das Fachgebiet
Energieverfahrenstechnik. Im Fach ,Basics and Applications of Chemical Reaction Theory“
werden die Grundlagen der chemischen Verfahrenstechnik und dynamische Simulationen
von Reaktionsapparaten miteinander verknupft. In Vorlesung und Ubung werden
Brennstoffzellensysteme fur den Fahrzeugantrieb mit Wasserstoff und in Kombination mit
einer Brenngaserzeugung fiir die Bordstromversorgung basierend auf Diesel als Beispiele
herangezogen. Die Veranstaltung ist fir die 30 — 40 Studenten des Studiengangs Master of
Science in Energy Systems verbindlich.

2114 Brennstoffzellen — Die Zukunft der dezentralen Energieversorgung!?

Herr Prof. Ludger Blum vertritt an der FH Aachen, Standort Jiilich, das Fachgebiet Brenn-
stoffzellentechnik. Im Bachelor-Studiengang ,Energie- und Umwelttechnik sowie im Master-
Studiengang ,Energy Systems® werden im Wabhlpflichtfach ,Brennstoffzellen fir die
dezentrale Energieversorgung“ Verstandnis fir Funktion, Aufbau, Verhalten, Vorteile und
Nachteile der verschiedenen Brennstoffzellentypen sowie die Fahigkeit zur verfahrens-
technischen Auslegung von Brennstoffzellensystemen vermittelt. Die Lehrinhalte sind:
Grundlagen der Brennstoffzelle, Brenngasbereitstellung, Wirkungsgrade, Funktion und
Aufbau der verschiedenen Brennstoffzellentypen, Anforderungen an die Brennstoffzellen-
anlage, Verfahrenstechnik verschiedener Brennstoffzellenanlagen fur unterschiedliche
Anwendungen, Energiebilanzierung eines Brennstoffzellensystems und Stand der
Anlagentechnik. Im Master-Studiengang nehmen durchschnittlich 20 — 30 Studenten das
Veranstaltungsangebot wahr, im Bachelor-Studiengang durchschnittlich 10.

16



2.1.2 Lehrveranstaltungen von Lehrbeauftragten an Hochschulen

Der folgenden Tab. 6 kénnen die wichtigsten Koordinaten der von Lehrbeauftragten des IEK-
3 ausgerichteten Lehrveranstaltungen entnommen werden

Art/Umfang Hoch-
Semester schule
PD Dr. C. Korte Physikalisch-Chemische Methoden ’ JI_JS:)[_JS'
zur Praparation und Charakterisierung = SS L.|e 'g.'__
von diinnen Schichten Block Lirlea e
Giel3en
Dr. Martin Muller Grundlagen und Technik der Brenn-| . RWTH
stoffzellen Lz g Aachen
Dr. M. Peksen Multiphysikalische Modellierung FH Aachen
funktionaler Materialien und | v/2 WS Standort
Komponenten Jilich
e e e ven e
: Y . U2 | ws Standort
Dynamic  Processes in  Energy Jiilich
Systems with Matlab/Simulink
Tab. 6: Lehrveranstaltungen von Lehrbeauftragten an Hochschulen

2121 Physikalisch-Chemische Methoden zur Praparation und Charakterisierung von
dinnen Schichten

Privatdozent Dr. Carsten Korte halt an der Justus-Liebig-Universitat Gieen im Fachbereich
Biologie/Chemie eine Seminarveranstaltung. Das Seminar gibt eine grundlegende Ein-
fuhrung in die Pr&paration und Analyse dinner oxidkeramischer Schichten und deren
Nutzung in technischen Anwendungen und richtet sich an alle interessierten Student/inn/en
der Masterstudiengdnge Chemie, Physik und Materialwissenschaft sowie an die Doktoran-
den der genannten Fachgebiete. Die wichtigsten Vakuumbedampfungsverfahren wie ther-
mische Verdampfung, Sputtermethoden, chemische Gasphasenabscheidung (CVD), Mole-
kularstrahlepitaxie (MBE) und Laserablation (PLD) werden behandelt. Ein besonderer
Schwerpunkt liegt dabei auf der gepulsten Laserdeposition (PLD). Weitere Themen aus dem
Bereich Praparation sind die, die Schichtmorphologie bestimmenden Wachstumsmodi fur
kleine und groRBe Schichtdicken und deren Abhangigkeit von Oberflachenenergie und
Oberflachendiffusion. Aus dem Bereich der analytischen Methoden werden die Réntgenbeu-
gung (XRD, Polfiguren, Reflektometrie), die Elektronenmikroskopie (SEM, TEM) und die
damit verbundenen Elektronenbeugungsverfahren (EBSD, SAED) vorgestellt. In einer
abschlieRenden Ubung werden Beispiele aus der Literatur bearbeitet und gemeinsam
diskutiert. An dem in Blockform angebotenem Seminar nahmen im Sommersemester 2013
14 Studenten teil.
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2122 Multiphysikalische Modellierung funktionaler Materialien und Komponenten

Rechnergestitzte Modellierung ist fir die Vorhersage und Simulation des
multiphysikalischen Verhaltens von komplexen technischen Systemen zu einem wichtigen
Werkzeug geworden. Daher ist das Ziel der Vorlesung von Dr. Peksen, die Studenten mit
theoretischen und praktischen Kenntnissen der multiphysikalischen Modellierung vertraut zu
machen. Dabei werden die erforderlichen Féhigkeiten zur Analyse technischer Probleme mit
numerischen Simulationsprodukten vermittelt. Die Vorlesung umfasst die Methodik der
Modellierung gekoppelter physikalischer Wechselwirkungen sowie die Simulation und
Analyse von Werkstoffen und Bauteilen. Die Grundlagen der rechnergestiitzten Modellierung
werden erldutert. Die Thermofluid-Festkérper-Kopplung wird mit fortgeschrittenen Techniken
aufgeklart. Das lineare und nicht-lineare Verhalten von Werkstoffen und Bauteilen unter
thermofluidischer, statischer und dynamischer Belastung wird erklart. Vertiefende
Modellierungsthemen werden behandelt. Die Vorlesung wird im Wintersemester fir die
Studierenden des Studiengangs Master of Science in Energy Systems als Wahlpflichtfach
angeboten. Es wird erwartet, dass die Studenten eine schriftiche Prifung und ein
zusétzliches rechnergestutztes Projekt ablegen. Im Wintersemester 2013/2014 besuchten
vier Studierende die angebotene Lehrveranstaltung.
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2.2 Beitrage fur die Information und Weiterbildung

Wie schon in den vergangenen Jahren fuhrt das IEK-3 eine Vielzahl unterschiedlicher
Veranstaltungen durch, wirkt an externen Veranstaltungen auf verschiedenen Ebenen mit
oder arbeitet mit anderen Stellen vorbereitend, koordinierend bzw. beratend zusammen. Der
Ausbau bei gleichzeitiger Scharfung dieser Aktivitaten ist Ziel bestehender und angestrebter
Partnerschaften auf dem Gebiet der Information und Weiterbildung interessierter
Zielgruppen.

221 Durchfiihrung von Fuhrungen, Seminaren und Praktika sowie von Informa-
tions-  und Besichtigungsveranstaltungen

Die inhaltliche Ausrichtung von Veranstaltungen richtet sich nach den Erfordernissen und
Wiinschen der jeweiligen Zielgruppen. Dem zufolge reicht das Veranstaltungsspektrum von
Informations- und Fortbildungsseminaren fir Schuler, Studenten, Lehrer, Handwerker,
Techniker, Ingenieure und Wissenschaftler bis hin zu Berufsfindungs- und Berufsorien-
tierungspraktika fur Schiler sowie Betriebs- und studienbegleitende Praktika fur Studenten.
Die Dauer der entsprechenden Veranstaltung kann bedarfsgerecht beginnend bei halbtagig
auf mehrwdchig ausgedehnt werden. Die Tatigkeiten von Schilern oder Studenten wahrend
eines Praktikums kdénnen von der betreuten Begleitung durch technisch-wissenschaftliches
Institutspersonals bis hin zur angeleiteten, selbstédndigen Bearbeitung ausgewahlter
praktischer Projekte reichen.

Informations- und Besichtigungsveranstaltungen fur Interessierte zum Thema ,Jilicher
FuE-Beitréage fur die Brennstoffzellen- und Wasserstofftechnik®. Im Jahresdurchschnitt
werden 60 Fihrungen mit im Mittel 20 Personen pro Fiihrung von zwei Doktoranden des
IEK-3 betreut.

Berufsorientierungs- und Schilerpratika fir Schilerinnen und Schiler (2013: 3
Schulerpraktikanten und 2014: 6 Schulerpraktikanten) aus Schulen der Region zum
Thema ,Fachberufe fur die Brennstoffzellen- und Wasserstofftechnik®. Die
Betreuungsangebote decken ein breites, interdisziplindres Themenspektrum ab und
werden von den Schilerpraktikanten je nach Bedarf fUr eine oder zwei Wochen
wahrgenommen.

Eintagiges Praktikum im Rahmen der Boy’s Days 2013 fiir 2 Schiler aus der Region.

Eintdgiges Experimentieren rund um die Brennstoffzelle im Rahmen der JulLab
Forscherwoche ,Energie — Forschen fir die Zukunft®, die fur 11 Schilern im Alter
zwischen 15 und 17 Jahren in der Zeit vom 29.07. bis 2.08.2013 sowie fur 16 Schdler in
der Zeit vom 7.07. bis 11.07.2014 stattfand.

Eintégige angeleitete Projektarbeit zu einem Brennstoffzellen-bezogenen FUE-Thema im
Rahmen des JuLab Berufsfindungspraktikums ,Rund um die Welt der Brennstoffzelle®,
das fur jeweils 10 Schiler im Alter zwischen 15 und 18 Jahren in der Zeit vom 22.07. bis
26.07.2013 sowie vom 21.07. bis 25.07.2014 stattfand.

2.2.2 Mitwirkung an externen Veranstaltungen

Mit Ubersichtsvortragen und ausgesuchten Fachbeitrdgen zum Themengebiet ,Brennstoff-
zellen und Wasserstoff‘ beteiligten sich zahlreiche Wissenschaftler des IEK-3 an einer
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Vielzahl externer Fortbildungs-, Workshop- und Schulungsveranstaltungen als eingeladene
Fachreferenten und Experten.

- Fachkurse fir Entwickler und Anwender mit Fachbezug zu Brennstoffzellen und
Wasserstofftechnik im Rahmen der WBZU-Veranstaltungen in Ulm: Die Kurse wurden
2013 im April und 2014 im Marz durchgefiihrt. Ein Wissenschaftler des IEK-3 lieferte
jeweils zwei Fachreferate zu den Detailthemen ,Lifetime Aspects of PEFC* und
~Hydrogen Supply“.

Sommerschule ,Erneuerbare Energien“ der Universitat Bonn: Mit Studenten aus USA,
Kanda, Polen und Libanon fihrten zwei Wissenschaftler des IEK-3 im Juli 2013
Laborexperimente an Niedertemperatur-Brennstoffzellen durch. Im Juli 2014 beteiligten
sich an einem vergleichbaren Experiment Studenten aus Australien, USA, Singapur,
Libanon und Kanada.

International Summer School ,Advanced Studies of Polymer Electrolyte Fuel Cells“: Die
sechste Veranstaltung dieser Art fand im August 2013 in Yokohama/Japan statt. Ein
Wissenschaftler des IEK-3 trug mit zwei Referaten ,Basic of electrochemistry and
modeling of PEFC* zur fachgerechten Schulung der Teilnehmer bei. Im september 2014
fand die siebte Veranstaltung in Graz/Osterreich statt, an der ein IEK-3-Wissenschaftler
zwei Referate ausgerichtet auf ,Modeling of Fuel Cells* vortrug.

Joint European Summer School JESS zum Thema ,Brennstoffzellen, Batterien und H,-
Technologie“: Auf der Veranstaltung in Athen/Griechenland berichtete im September
2013 ein Wissenschaftler des IEK-3 in vier Referaten Uber Historie, Thermodynamik,
Prinzip, Materialien, Eigenschaften, Herausforderungen und Zukunft der Alkalischen und
PEM-Wasserelektrolyse. Im  September 2014 fand die Veranstaltung in
Rethymno/Griechenland statt. Die neun Referate eines IEK-3-Wissenschaftlers mit
Bezug zur Niedertemperatur-Wasserelektrolyse behandelten die Themen ,Elektrolyt-,
Kathoden- und Anodenmaterialien, Zell- und Stack-Design, Fertigung, Materialaus-
legung, Systemtechnik, Degradation und neue Trends".

2.2.3 Zusammenarbeit mit anderen Stellen

Der Aufbau, die Einrichtung und die Durchfihrung von MafRnahmen zur Aus- und Weiter-
bildung sowie zur Qualifizierung rund um das Themen ,Brennstoffzellen- und
Wasserstofftechnik® entwickeln sich in dem MaRe weiter, wie Anwendungen mit
Brennstoffzellen und H,-Infrastrukturen den Weg in den Markt finden. Diese Entwicklung
vollzieht sich aufgrund des steigenden Interesses bei der erzeugenden Industrie und bei
relevanten  Bildungseinrichtungen an Brennstoffzellen- und Wasserstoff-bezogener
Fachkompetenz immer rasanter. Um diesem Anspruch gerecht zu werden, haben sich
spezielle Initiativen gebildet, die mit ihrer fachspezifischen Kompetenz und bereits
verfligbaren Angeboten fur eine Zusammenarbeit zur Verfligung stehen.

- Mitarbeit in der Initiative Qualifizierung Brennstoffzelle (IQ-BZ) bei den Bemilhungen um
eine Umsetzung von Informations- und Qualifizierungsmaf3nahmen fiir Brennstoffzellen-
und Wasserstofftechnologien

- Angebot und Vertrieb der CD-ROM ,Brennstoffzelle® durch das Bundestechnologie-
zentrum fur Elektro- und Informationstechnik e.V., Oldenburg und die Vogel Industrie
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Medien GmbH, Wiirzburg mit dem Ziel der Informationsweitergabe, Akzeptanzsteigerung
und Weiterbildung

- Anpassung der bereitstehenden Lehrmodule an die Erfordernisse zu bedienender
Kunden

--Unterstitzung des jahrlich von der EnergieAgentur.NRW durchgefiihrten Schiilerwett-
bewerbs ,Fuel Cell Box“ durch Begutachtung der theoretischen und praktischen
Arbeitsergebnisse von 20 Schilerteams der finalen Wettbewerbsrunde. In Abb. 3 sind die
siegreichen Schilerteams der Finalrunde 2013 und 2014 nach der Ehrung gemeinsam
mit den Organisatoren zu sehen.

Ww,ww
LLECX

*UELCI

Abb. 3: Uberreichung der Urkunde an die siegreichen Schiilerteams 2013 durch Staats-
sekretat Knitsch vom NRW MKULNV (links) und 2014 durch Herrn Mees vom
NRW MKULNYV (rechts)

- Unterstitzung des jahrlich im Forschungszentrum Jilich
durchgefiihrten Regionalwettbewerbs ,Jugend forscht®
durch Begutachtung und Bewertung der theoretischen und
praktischen Arbeitsergebnisse in den Disziplinen Technik,
Arbeitswelt sowie Geo- und Raumwissenschaften. 2014
war durch eine hohe Teambeteiligung gekennzeichnet.
Dies fihrte in den drei Disziplinen bereits zu 8 Team-
arbeiten von Schilern und 3 Teamarbeiten von Jugend-
lichen. In Abb. 5 sind die im Jahr 2014 teilnehmenden
Teams gemeinsam mit ihren Betreuungslehrern und den
Juroren zu sehen.

In der Kategorie ,Schiler experimentieren — Geo- und
Raumwissenschaft® konnten Chiara Hackfort (links in Abb.
4) und Maria Mendéz Sturm (rechts in Abb. 4) vom Inda-
Gymnasium Aachen mit ihrem Projekt ,Not Covered at Abb. 4: 1. Platz in Geowis-
High Tide — Mobiler Hochwasserschutz* den ersten Platz Senschaften bei Schiler
erzielen und gelangten damit eine Runde weiter in den €XPerimentieren
NRW-Landeswettbewerb
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Abb. 5:
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Gruppenbild der Teilnehmer am Regionalwettbewerb 2014 von Jugend forscht im
GroR3en Horsaal des Patenunternehmens Forschungszentrum Julich
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3.1 Festoxid-Brennstoffzellen

3.1.1 Ziele und Tatigkeitsfelder

Im Rahmen des Programmthemas ,Brennstoffzellen* werden Zellen, Komponenten, Stacks
und Systeme fur die Hochtemperatur-Brennstoffzelle mit Festelektrolyt (SOFC) entwickelt.
Dieses Thema ist strategisch auf die hocheffiziente Bereitstellung von elektrischer Energie
fur die mobile und stationdre Anwendung, sowohl dezentral als auch zentral, im Maf3stab
einiger Kilowatt bis mehrerer hundert Kilowatt ausgerichtet. Die Schwerpunkte der durchge-
fuhrten Arbeiten sind die Erhéhung der Leistungsdichte, lange Lebenszeiten, die Identifi-
kation der Degradationsmechanismen im Stack und deren Vermeidung, fortgeschrittenes
Design, sowie hochintegrierte Anlagentechnik. Die Entwicklungsarbeiten resultieren u.a. in
verbesserten Werkstoffen fur Zellen ebenso wie in thermomechanisch verbesserten Stacks
und hochintegrierten Anlagenkomponenten und einer ersten 20 kW-Anlage. Wichtige flankie-
rende Aktivitaten stellen die Modellierung mechanischer und thermischer Komponenten-
belastungen sowie die Entwicklung und Charakterisierung von Komponenten fiir Brennstoff-
zellensysteme und deren Bewertung im Rahmen verfahrenstechnischer Analysen dar.

3.1.2 Wichtige Arbeitsergebnisse

3.1.21 Tests mit Kassettenstacks

Als neuere Forschungslinie werden sogenannte Kassetten- oder Leichtbaustacks, die fur den
Einsatz in Fahrzeug-APUs (Auxiliary Power Units) vorgesehen sind, entwickelt. Diese
Anwendung stellt besondere Anforderungen an die thermische Zyklierbarkeit der Stacks.

B Temperature: 800, °C
[ Temperature 2: 780, °C

Boundary Conditions=>>

Abb. 6: Randbedingungen und resultierende Temperaturverteilung fur die beiden Designs
(Links: cS" mit Sicke, rechts CS")
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Nachdem Untersuchungen am aktuellen Leichtbau Design (CS") nach 100 tiefen Thermozyk-
len (750 °C — 50 °C — 750 °C) mit einer Heizrate von 10 K/min beim abschlieRenden
Lecktest nach Ausbau aus dem Prufstand sowohl intern als auch nach extern deutliche
Leckagen gezeigt haben, wurde im EU-Projekt ,MMLCR" ein Redesign zur Optimierung der
Flgetechnik gestartet. Zunachst wurden mdgliche Verbesserungen der mechanischen
Robustheit mittels FEM analysiert. Eine in einem Vorprojekt bereits realisierte Anderung
(Cs“) war die Einbringung einer umlaufenden Sicke zur Versteifung der Blechkontur,
wodurch die thermisch induzierten Spannungen in der Flgenaht reduziert werden sollten.
Um dieses zu Uberprufen, wurde mittels FEM eine Vergleichsanalyse durchgefuhrt. Abb. 6
zeigt die betrachteten Ausschnitte mit der berechneten Temperaturverteilung. Diese basiert
auf der Berechnung eines kompletten Stacks im stationdren Betriebsfall.

Es wurden drei verschiedene Analysen durchgefuhrt, um den Effekt der Sicke zu
untersuchen Die erste bestand in einer gekoppelten thermomechanischen Analyse des
Betriebszustands, die zweite in einer thermomechanischen Analyse, die eine kinstlich
erzeugte zusatzliche Scherspannung bericksichtigt und die dritte betrachtet den
Spannungszustand bei Raumtemperatur nach Abkiihlung von der Referenztemperatur, die in
allen Fallen 800°C betrégt. Bei keiner der Analysen ergab sich ein signifikanter Unterschied
zwischen dem Design ohne und dem mit Sicke. Da die Sicke bei der Fertigung und bei der
Montage erheblichen Mehraufwand verursacht und zusatzlich das Risiko eines
Kurzschlusses zwischen den Blechbauteilen signifikant erhéht, wurde beschlossen, beim
neuen Design auf die Sicke zu verzichten.

20% 12%
1. Entwurf 10% -+
15% ‘. 1.Entwurf
8% .00
§ 10% § 6% o..
E’ optimiert g! % optimiert ’,N
3 3 "= a .
§ S 2% " omamn =l .".
N s e, b,
3 0% 3 % L] --....._. .
g : g 2% * ® wm LS
5%
L A AR S Ak TICPEL T
10% 6%
0 5 10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 ) 5 10 15 20 25 30 35 40 a5 50 55
Grundplatte Ebene Deckplatte Grundplatte Ebene Deckplatte
a) Anodenseite b) Kathodenseite
Abb. 7: Stromungsverteilung im Stack mit 55 Ebenen auf Anoden- und Kathodenseite

Basierend auf den Erfahrungen mit anderen Stackdesigns wurde die Konstruktion fir die
Glaslotfigung weiter optimiert. Fur die stromungstechnische Auslegung wurde als Ziel ein
3 kW Stack bestehend aus 55 Ebenen definiert. Auf dieser Basis erfolgte die Berechnung
der Manifoldabmessungen, die fir eine ausreichend gute Gleichverteilung des Brenngases
und der Luft auf die einzelnen Ebenen erforderlich ist (siehe Abb. 7). Basierend auf diesen
Ergebnissen wurde das Design fertiggestellt und es wurden erste Bauteile gefertigt. Ein
erster Short Stack mit 2 Ebenen konnte mit vergleichbaren Leistungsdaten zu anderen
Leichtbau-Stacks (siehe Abb. 8) erfolgreich betrieben werden.
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Abb. 8: Stack CSV02-01 — Kennlinien bei verschiedenen Temperaturen

Um die Verhéltnisse beim schnellen Aufheizen der Leichtbaustacks genauer zu analysieren,
wurde mit Hilfe eines 3D-CFD-Modells die Temperaturverteilung innerhalb eines
Mehrebenen-Stacks berechnet. Die Randbedingungen beziiglich Gasmengen und
Eintrittstemperaturen wurden Aufheizversuchen entnommen. Der Stackaufbau ist in Abb. 9
zu sehen.

Abb. 9: Brennstoffzellenstack: Geometrie und Innenansicht

Die resultierende Temperaturverteilung wurde fir verschiedene Zeitschritte analysiert und
die Austrittstemperaturen stimmen gut mit gemessenen Werten Uberein. Die Ergebnisse
zeigen, dass die hochsten Temperaturen und Temperaturgradienten im Eintrittsbereich
zwischen Manifold und Zelle auftreten (siehe Abb. 10). Zum Ende der Aufheizzeit entstehen
durch die groReren Massenstrome der heilen Gase auch gréRere Temperaturgradienten am
Austritt der Zelle. Diese Ergebnisse verbessern das Verstandnis fur die Schadensbilder nach
Versuchsende und ermdglichen gezielte Designverbesserungen.
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Abb. 10:
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Temperaturverteilung und Temperaturgradienten in einer Zellebene nach 8015 s

Stacktechnologie der kW-Klasse mit verbesserter Performance

Zyklierfahigkeit

Die Stackentwicklung konzentrierte sich auf die Verifizierung eines Stackdesigns, das fur den
Einsatz unter realen Bedingungen geeignet ist und mit verschiedenen Brennstoffen einen
hohen Wirkungsgrad erreicht. Stacks mit gréReren Zellen, die &uere Abmessungen von
20 x 20 cm? und eine effektive Elektrodenflache von 360 cm? aufweisen, werden seit dem
Jahr 2000 getestet. In der letzten Phase konnte die thermomechanische Robustheit soweit

verbessert werden, dass 5 kW Stacks in der 20 kW Anlage betrieben werden konnten.

Abb. 11:
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Basierend auf den FEM-Analysen der letzten Berichtsphase wurde das Stackdesign weiter
modifiziert und die Zyklierfahigkeit mit einem 1 kW Stack (F''2005-10) getestet. Der Stack
wurde zunéchst 617 h mit H, (ur 80%) betrieben. Um die thermomechanische Belastung
durch gréRere Temperaturgradienten zu erhéhen, wurde der Stack anschlieBend ca. 900 h
mit CH, (ug 30/50/70%) bei einer Stromdichte von 0,5 A/lcm2 und 700 °C gefahren. Nach
Ausbau war der Stack dicht. Im weiteren Versuchsablauf wurde der Stack zwischen 200
(teilweise 100) und 700 °C mit Ofen-Heizrampen zwischen 2 und 6 K/min zykliert. Nach dem
5., dem 10. und dem 21. Zyklus wurde der Stack ausgebaut und auf Dichtheit getestet. Es
konnte keine Verénderung gegeniber den sehr guten Anfangswerten festgestellt werden.
Nach Zyklus 56 wurde der Stack wegen eines Priufstandsfehlers ohne Brenngas aufgeheizt.
Danach zeigte Zelle 1 eine etwas niedrigere Leerlaufspannung. Ab Zyklus 67 nimmt diese
kontinuierlich weiter ab (allerdings immer noch auf einem sehr guten Niveau). Die OCV-
Werte der Ubrigen Zellen bleiben stabil, ebenso der Taupunkt des austretenden Brenngases.
Nach 100 Thermozyklen wurde der Versuch beendet. Der Verlauf der OCV-Werte ist in Abb.
11 dargestellt. Alle liegen auch am Ende auf einem guten bis sehr guten Niveau. Eine
abschlieBende Dichtheitsmessung zeigte allerdings eine Undichtigkeit im Bereich des
Brenngasaustritts, die durch die Messungen im eingebauten Zustand nicht detektiert werden
konnte. Trotz dieser Undichtigkeit stellt dieses Ergebnis eine deutliche Verbesserung
gegeniiber den Vorlauferdesigns dar und es werden bereits die Anforderungen erfiillt, die in
BHKW-Anwendungen an die Zyklenzahl gestellt werden.

Stack-Design und Modellierung

In der nachsten Phase sollen Stacks einer Leistung von mindestens 15 kW realisiert werden,
was den Aufbau groRRerer Anlagen mit wenigen Stacks ermdglichen soll. Gleichzeitig wird
angestrebt, auch Zellen externer Hersteller verwenden zu konnen. Gesprdche mit
Zellherstellern haben dabei ergeben, dass Zellen der Abmessungen 200 x 200 mm? nicht zu
beziehen sein werden. Deshalb wurde ein Design entwickelt, das es erlaubt mehrere
kleinere Zellen (hier die Standardabmessungen 100 x 100 mm?) zu verwenden. Dieses
sogenannte ,Fensterdesign® ist in Abb. 12 gezeigt.

Abb. 12: Fensterdesign mit vier Zellen in einer Ebene
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Hier werden vier Zellen in einer Ebene parallel geschaltet, was in einer Elektrodenflache von
320 cm? resultiert. Erste Stacktests mit 5-Ebenen-Stacks zeigten Leistungsdaten, die mit
Short Stacks mit einer Zelle in der Ebene vergleichbar sind. Um auf dieser Basis Stacks mit
15 kW Leistung realisieren zu kénnen, missen 120 Ebenen aufeinander gestapelt werden.
Fir die strémungstechnische Auslegung wurde von H,-Betrieb im Gleichstrom ausgegangen.
Eine Optimierung der Manifoldgeometrie ergab auf der Luftseite eine Streuung der
Durchflusswerte pro Ebene von +4/-2% Uber die 120 Ebenen und auf der Brenngasseite von
+1%. Auf dieser Basis wird das Uberarbeitete Design fertiggestellt.

Die thermomechanische Belastung der Stacks wird durch Design, Betriebsbedingungen und
Betriebsumgebung bestimmt. In der Entwicklungsphase werden die Stacks zunéachst in einer
beheizten Umgebung, d.h. in einem Ofen, betrieben. Im spéteren realen Einsatz in einem
System befinden sie sich in einer thermischen Isolierung, d.h. im Idealfall in einer adiabaten
Umgebung. Mit Hilfe des 3D-Modells eines F20-Stacks mit sechs aktiven Zellebenen wurde
eine Vergleichsrechnung durchgefuhrt, bei der zun&chst die Temperaturverteilung in der
Stackebene fur Ofenbetrieb und fir Betrieb in einer adiabaten Isolierung berechnet wurde.
Basierend auf diesen Temperaturverteilungen wurden die Spannungen im Stahl und in der
Glaslotfugung berechnet. Hierbei wurde der Strahlungsaustausch zwischen Ofenheizung
und Stackoberflache bertcksichtigt sowie das thermoplastische Verhalten und das Kriechen
des Stahls. Die Eintrittstemperaturen der Gase waren 500 °C fiir das Brenngas und 630 °C
fur die Luft bei einer Ofentemperatur von 700 °C. Der Stack wird im Gegenstrom mit 10%
vorreformiertem Methan bei 500 mA/cm? betrieben. Die Abwéarme der Reaktion wird als
Warmequelle im aktiven Zellbereich bertcksichtigt.

Temperature ['C) Temperature [*C)
E 715 H 776
709 769
703 762
f— | 756
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Abb. 13: Temperaturverteilung im Stack bei Betrieb in einer Systemumgebung (a) und im
Ofen (b)
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Ein Vergleich der Temperaturverteilung ist in Abb. 13 zu sehen. Beim Betrieb im Ofen ist die
Temperatur in den Manifolds durch die Ofentemperatur von 700 °C dominiert und liegt auf
beiden Seiten bei 705 bis 720 °C. Die Maximaltemperatur tritt nahe der Mitte der Zelle im
elektrochemisch aktiven Bereich auf und liegt bei 775 °C. In diesem Bereich fallt die
Temperatur zum Rand hin auf 740 °C ab, was bedeutet, dass der innere Bereich des Stacks
ca. 35K heil3er ist als die Stackoberflache. Beim Betrieb mit adiabater Oberflache wird die
Manifoldtemperatur auf der Lufteintrittsseite durch die Lufttemperatur dominiert und betragt
650 °C. Auf der Brenngaseintrittsseite wirkt sich der Kuhleffekt der internen Reformierung
aus, der aber durch die beim Durchstrémen aufgeheizte Luft abgemildert wird, sodass das
Manifold hier bei ca. 670 °C liegt. Das Temperaturmaximum im Zellbereich liegt an &hnlicher
Stelle wie beim Betrieb im Ofen, betragt aber nur 715 °C. In diesem Bereich fallt die
Temperatur zum Rand hin auf 690 °C ab, was bedeutet, dass der innere Bereich des Stacks
ca. 25 K heiler ist als die Stackoberflache. Basierend auf dieser Temperaturverteilung ergibt
sich eine elastoplastische Verformung der Metallbauteile, wobei sich die elastische
Verformung bei den hohen Temperaturen durch Kriechen in eine bleibende Verformung
umwandelt, was bei langeren Zeiten zu einer Erhéhung der Zugspannungen im starren
Glaslot fihrt. Nach einer Stunde unter der oben beschriebenen Belastung ergibt sich die in
Abb. 14 dargestellte Verteilung der Hauptspannungen in der Glaslotfiigung. Es ist deutlich zu
erkennen, dass die maximale Zugspannung in der seitlichen Figung auftritt, dort wo
aufgrund der maximalen Temperatur die thermische Dehnung am gréften ist. Weitere
Bereiche hoher Zugspannung sind im Randbereich der Zellfiigung und an verschiedenen
Stellen des Manifolds zu erkennen. Das Niveau der maximalen Zugspannungen ist beim
Betrieb im Ofen ca. 20% hoéher als beim Betrieb in Systemumgebung.

Stress [MPa]

22

Abb. 14: Maximale Hauptspannungen in der Glaslotfigung bei Betrieb in einer
Systemumgebung (a) und im Ofen (b)

Stack-Tests

Fir den Einsatz unter realen Bedingungen ist der Betrieb mit hoher Brenngasnutzung
essentiell, da nur so hohe Systemwirkungsgrade erreicht werden kénnen. Hierfur wurden
zwei Stacks unterschiedlichen Designs (F1004-39 und F''2005-12) im Ofen mit
Brenngasnutzungen bis 90% mit befeuchtetem Wasserstoff (20% Feuchte) und mit Erdgas
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(10% vorreformiert) betrieben. Beide Stacks zeigten ein vergleichbares Verhalten und
konnten im Temperaturbereich von 750 bis 800 °C problemlos bis zu einer Brenngasnutzung
von 85% betrieben werden. Allerdings zeigte sich ab einer Brenngasnutzung von 80% eine

deutliche Zunahme der Polarisationsverluste (siehe Abb. 15).
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Abb. 15: ASR der Zellen in Stack F1004-39 bei verschiedenen Brenngasnutzungen und

Stromdichten

Mit 90% Brenngasnutzung zeigte sich neben einer weiter erhdhten Polarisation an
vergleichbaren Stellen eine partielle Reoxidation der Anode (siehe Abb. 16).

Abb. 16:

Reoxidation von Zelle 1 (links) und Zelle 2 (rechts) nahe dem Brenngasauslass in

Stack F''2005-12

Erste Berechnungen basierend auf einem 1D-Stackmodell zeigen, dass bereits aufgrund
geringer Temperaturunterschiede von 20 °C zwischen dem Stackinneren und den
Randbereichen im Inneren durch den niedrigeren Zellwiderstand (ASR = Area Specific
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Resistance) eine um 10% hodhere Brenngasnutzung vorliegt, was zur partiellen Reoxidation
fuhren kann. Ohne Designadnderungen sollte damit die Brenngasnutzung von 85% nicht
Uberschritten werden.

3.1.23 Systemtechnik

20 kW System

Wie im letzten Bericht beschrieben, konnte 2012 eine 20 kW Versuchsanlage, bestehend
aus vier 5 kW Stacks, erfolgreich in Betrieb genommen werden. Mit 21,3 kW bei einem
elektrischen Systemwirkungsgrad von 42% konnten die Ziele erreicht werden. Allerdings
wurden die Stacks durch verschiedenen Stérungen in der Peripherie (Steuerung,
elektronische Last, Sensoren, Dichtung in der Peripherie) thermomechanisch stark belastet,
weshalb nach 550 Betriebsstunden die Anlage nur noch mit der halben Anzahl an Stacks
betrieben werden konnte. Nach insgesamt 5.000 Stunden war ein Stack soweit gealtert, dass
er ausgetauscht werden musste (siehe Abb. 17). Die Anlage wurde wieder in Betrieb
genommen, diesmal aber mit den beiden Stacks elektrisch in Reihe statt parallel geschaltet,
um der unterschiedlichen Betriebszeit Rechnung zu tragen. Hiermit konnte auch
nachgewiesen werden, dass die Anlage fir seriellen Betrieb der Stacks geeignet ist, was fur
die Auslegung des Wechselrichters durch die héhere Eingangsspannung sehr positiv ist.
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Abb. 17: 20 kW System: zeitlicher Verlauf von Spannung und Strom

Nach weiteren 700 Stunden kontinuierlichen Betriebs mit geringer Degradation (siehe in Abb.
17 den Zeitraum zwischen 6.000 und 6.700 Stunden) musste die Anlage wegen Ausfall der
elektronischen Last wieder abgeschaltet werden. Nach Einbau einer neuen Last und
erneutem Anfahren der Anlage zeigte sich nach einigen hundert Stunden vor allem bei
Modul 1 eine deutlich erhdhte Alterung. Nach ca. 1.000 Betriebsstunden wurde die Last
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schrittweise erniedrigt, um die Temperaturregelung zu tberprifen und die Regelparameter
zu optimieren. In dieser Phase zeigte die Blockspannung E4 (Summe der Zellspannungen
19 bis 24 in Modul 1) ein instabiles Verhalten (siehe Abb. 18). Nach einer Stérabschaltung
wegen eines Spannungseinbruchs der Laborstromversorgung zeigte E4 einen drastischen
Spannungseinbruch. Dies fiihrte zum Abbruch des Versuchs nach insgesamt 6.800 Stunden
unter Last und 7.500 Stunden auf Betriebstemperatur.
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Abb. 18: 20 kW System: zeitlicher Verlauf von Blockspannungen und Strom von Modul 1 in
der letzten Betriebsphase

Systemauslegung — Konzepte zur Anodenrezyklierung

Um den Einfluss des Brenngasmanagements auf den elektrischen Anlagenwirkungsgrad und
auf die Dampfversorgung fir den Reformierungsprozess zu untersuchen, wurden insgesamt
220 Systemvarianten analysiert. Alle berechneten Systeme zeigten einen hohen Wirkungs-
grad (alle bezogen auf den Heizwert von Erdgas):

Elektrischer Wirkungsgrad: 50 bis 66%
Thermischer Wirkungsgrad: 26 bis 49%
Gesamtwirkungsgrad: 76 bis 106%

Abhangig von den Betriebsparametern zeigen Systeme mit Anodenabgasrezyklierung einen
um bis zu 16%-Punkte hdheren elektrischen Wirkungsgrad als solche ohne Anodenabgas-
rezyklierung. Elektrischer und thermischer Wirkungsgrad werden im Wesentlichen durch die
Brenngasnutzung ur und das Anodenabgasrezirkulationsverhéltnis RR beeinflusst.
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Bei Systemen, die mit Erdgas betrieben werden, zeigte sich, dass der elektrische Wirkungs-
grad mit héherem ug und RR auch absinken kann. Dies wird durch die héheren Luftmengen
und die daraus resultierende héhere Kompressorleistung verursacht. Auf der anderen Seite
werden hohe ug und RR benétigt, um Kohlenstoffbildung im Reformer zu vermeiden. Daraus
ergibt sich abhéngig vom Eigenverbrauch der Anlage die optimale Parameterkombination
von RR = 70% und ug zwischen 60 und 80%.

Dahingegen haben die Systemkonfiguration, das Brenngas und der Zelltyp (Anodensubstrat
oder Elektrolytsubstrat) einen untergeordneten Einfluss auf den Systemwirkungsgrad. Dies
bedeutet, dass andere Kriterien herangezogen werden mussen, um die erfolgver-
sprechendste Systemkonfiguration zu definieren, wie die Anzahl an Anlagenkomponenten,
die Komplexitat des Systems, und ahnliches.

Systemauslegung — Teillastverhalten von mit Brenngas oder Dampf betriebenen Ejektoren
zur Anodenrezyklierung in SOFC Systemen

Zur Analyse vor allem des Teillastverhaltens von SOFC Systemen wurden Berechnungen
durchgefiihrt, bei denen Brenngas bzw. Dampf als Treibgas fiir Ejektoren in der Anodenab-
gasrezirkulation verwendet wurden. Die mogliche Teillast eines Systems mit Brenngas-be-
triebenem Ejektor wird durch die Kohlenstoffbildungsgrenze bestimmt. Da die Brennstoff-
nutzung die Kohlenstoffbildung indirekt Gber die Menge an elektrochemisch produziertem
Dampf beeinflusst, wurde die mégliche Teillast abhéngig von der Brennstoffnutzung analy-
siert. Mit einer Brenngasnutzung von 70% und einer geeigneten Ejektorgeometrie ist eine
Teillast von 77,8% erreichbar. Um das Teillastverhalten zu verbessern, wurde ein Konzept
mit dampfbetriebenem Ejektor entwickelt. Hiermit ergaben die Berechnungen eine mogliche
Teillast von 37,8% bei gleichzeitig hoherem elektrischem Wirkungsrad. Die Ergebnisse der
mit MATLAB/Simulink® und Cycle-Tempo durchgefilhrten Berechnungen sind fiir beide
Versionen in Abb. 19 dargestellt. Die wesentlichen Ergebnisse der Simulationsrechnungen
sind:

- Brenngasnutzungen oberhalb der Auslegungsbrenngasnutzung reduzieren die
Teillastfahigkeit aufgrund einer Reduktion des primaren Treibdruckes am Ejektor

- Je hoéher die Auslegungs-Brenngasnutzung ist, umso niedriger ist die erreichbare
Teillast, da durch die erhohte Dampfproduktion in der Brennstoffzelle das O/C-
Verhéltnis im Ejektor steigt

- Die groRte Herausforderung fiir den brenngasbetriebenen Ejektor ist die Vermeidung
der Kohlenstoffbildung. Deshalb ist die mdgliche Teillast auf 78% begrenzt.

- Die grofRte Herausforderung fur den dampfbetriebenen Ejektor ist die Regelung der
Kondensationstemperatur und damit die positive Massenstromdifferenz zwischen
dem aus dem rezirkulierten Anodenabgas auskondensierten Wasser und dem
Wassermassenstrom zum Antrieb des Ejektors auf der Primarseite. Ohne
zuséatzliches Wasser ist eine Teillast von 38% maoglich.

- Der elektrische Systemwirkungsgrad ist mit einem dampfbetriebenen Ejektor um
3,2%-Punkte hoher als bei einem System mit Brenngas-betriebenem Ejektor, da die
Wasserpumpe weniger Energie verbraucht als der Brenngaskompressor.

- Der Brenngaskompressor verbraucht ca. 2% der elektrischen Energie, die der Stack
erzeugt.
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Der Vorteil eines Systems mit brenngasbetriebenem Ejektor ist die geringere Anzahl an
Komponenten, wahrend sein Nachteil die schlechte Teillastfahigkeit ist. Das System mit
dampfbetriebenem Ejektor erlaubt eine Halbierung der Untergrenze der Teillast und eine
Erhdhung des Systemwirkungsgrads, benétigt aber mindestens funf zusétzliche
Anlagenkomponenten: Kondensator, Pumpe, Verdampfer, und zwei zuséatzliche
Warmelbertrager. Hierdurch werden die Systemkosten eines Systems mit Dampf-
betriebenem Ejektor hoher.
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Abb. 19: Mogliche Teillast als Funktion der Brenngasnutzung fur Brenngas- und Dampf-
betriebene Ejektoren fiir SOFC Systeme mit Anodenabgasrezirkulation
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a.al-masri@fz-juelich.de =~ FEM
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Fr. U. Packbier 5170 Test von SOFC-Stacks und Versuchs-

u.packbier@fz-juelich.de  auswertung
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3.2 Brenngaserzeugung und Systeme

3.2.1 Ziele und Tatigkeitsfelder

Die Verfugbarkeit von Wasserstoff bildet die Grundlage fur den Einsatz von Brennstoffzellen
in mobilen und stationdren Anwendungen. Fir Pkw, Busse und Fahrzeugflotten im
Zulieferverkehr besteht die Mdoglichkeit Elekromotoren in Kombination mit wasserstoff-
betriebenen Brennstoffzellen einzusetzen. Die Infrastruktur fir den zukinftigen Energietrager
Wasserstoff muss aber noch aufgebaut werden. Wasserstoff ist zukiinftig aus regenerativem
und solarem Strom via Elektrolyse bereitzustellen. Mit einem Drucktank bei 700 bar kann
eine Reichweite von ca. 350 — 400 km erreicht werden. Fir Lkw-, Schiffs- und Flugzeug-
anwendungen reichen solche Reichweiten nicht aus. Auf Grund der schlechten
Speichereigenschaften von flissigem und gasformigem Wasserstoff im Vergleich zu
heutigen Kraftstoffen wie Benzin, Kerosin und Diesel sind flussige Kraftstoffe fir den oben
genannten Anwendungsbereich zu bevorzugen. Dabei ist das gesamte Tanksystem mit
seinen massen- und volumenspezifischen Leistungsdichten fur die Analysen zu betrachten.
Die genannten Energietrdger werden derzeit zumeist aus dem fossilen Primarenergietrager
Rohdl hergestellt. Langfristig lasst sich ein Teil der heute bendtigten fliissigen Energietrager
aus Biomasse herstellen. Ein anderer Weg ist die Kraftstoff-Synthese aus Kohlendioxid, z.B.
aus Industrieabgasen und regenerativ erzeugtem Wasserstoff.

Brennstoffzellen stehen fir Antriebe in maritimen Anwendungen und im Luftverkehr nicht in
den erforderlichen Leistungsklassen groRer als 1 MW, zur Verfigung. Im Lkw-Sektor
eingesetzte Dieselmotoren sind im Fahrbetrieb sehr effizient und weisen eine hohe massen-
und volumenspezifische Leistungsdichte auf. Im Leerlauf wird eine Leistung von 3 — 5 kW,
aber nur zum Betrieb der Klimaanlage oder einer elektrischen Heizung und fir die
Stromversorgung elektrischer Gerédte bendtigt. Dieselmotoren weisen unter diesen
Lastbedingungen nur Wirkungsgarde zwischen 10 — 15 % auf, etwas glnstiger sind spezielle
Stromaggregate - kleine Verbrennungsmotoren mit 20 — 30 %. In der Luftfahrt werden fir die
Bordstromversorgung auf dem Rollfeld und zum Tell am Gate Hilfsturbinen bei
Wirkungsgraden von ca. 20 % betrieben. Auf diese Anwendungen zielt die derzeitige
Forschungs- und Entwicklungsarbeit der Abteilung Brenngaserzeugung und Systeme ab.

Im IEK-3 sind die Arbeiten auf dem Gebiet der Brenngaserzeugung auf die Reformierung
von Mitteldestillaten, die Entschwefelung von Kerosin, und die Systementwicklung fir die
Bordstromversorgung in Kombination mit der HT-PEFC fokussiert. Die Reformerentwicklung
wird aber auch fur die Hochtemperatur-Brennstoffzelle SOFC durchgefihrt. Alle Arbeitsbe-
reiche werden durch ein entsprechendes Modelling unterstiutzt. Wichtige Werkzeuge sind
CFD-Simulationen auf dem Julicher Supercomputer JUROPA und Systemsimulationen mit
dem Programm Simulink zur Optimierung des dynamischen Verhaltens bei Lastwechseln
und fur die Anfahrstrategie.

3.2.2 Wichtige Arbeitsergebnisse

3221 Entschwefelung

Zur Entschwefelung von Kerosin und schwefelhaltigen Dieselkraftstoffen wurde die
Hydrierung in der flissigen Phase mit vorgesattigtem Wasserstoff angewandt, der im
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Produktgas eines Reformierungsverfahrens enthalten ist. Die Betriebsbedingungen des
Verfahrens liegen bei Drucken zwischen 30 — 70 bar und Temperaturen von 330 °C bis
390 °C. Die Raumgeschwindigkeiten in der Flussigphase liegen bei Werten zwischen 0,3 —
1,2 h'. Es konnte Kerosin mit einem Gesamtschwefelgehalt von 813 ppmw und Diesel mit
950 ppmw Uber 600 Betriebsstunden i mit einem wasserstoffhaltigen Reformat auf Werte
unter 10 ppmw ohne Katalysatordegradation entschwefelt werden, siehe Abb. 20. Bei
Nutzung von reinem Wasserstoff ergaben sich Schwefelgehalte von ca. 1 ppmw, fiir den
Reformatbetrieb bei 21 bar Wasserpartialdurck 5 ppmw. Sehr wichtig ist die Abtrennung des
entstehenden Schwefelwasserstoffs vom Kerosin. Ohne Nachbehandlung lag der
Schwefelgehalt im Produktstrom der Hydrierung (50 bar, 390°C, H,-Betrieb, 0,6 h'l) bei 43,7
ppmw. Durch eine Luftspilung bei 80 °C fur 10 h konnte ein Schwefelgehalt von 1,7 ppmw
erzielt werden. Bei reiner Stickstoffspilung war ein geringfiigig hoherer Wert von 1,8 ppmw
erreichbar, wobei die Spilmenge um den Faktor 278 gréRer war als die gereinigte
Kraftstoffmenge.
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Abb. 20: Entschwefelung von Kerosin mit einem Schwefelgehalt von 813 ppmw mit dem
Verfahrenn der hydrierenden Entschwefelung in der Flissigphase bei Driicken von
50 — 70 bar und 390 °C. Die Raumgeschwindigkeit betragt 0,27 h*. Wasserstoff wird
im Kraftstoff vorgesattigt. Als Quelle dienen reiner Wasserstoff oder Reformat.

3.222 Katalytischer Brenner

Fur die emissionsarme Verbrennung des Brennstoffzellen-Anodenabgases ist eine Reihe
von Katalytbrennern entwickelt worden, die neben der Verbrennung die Bereitstellung von
Wasserdampf fur die autotherme Reformierung garantieren muissen. Die thermischen
Leistungen der Brenner betragen 4,2 kWy, fir CAB 2, 6,5 kW, fir CAB 3 und 2,6 kW,, flr
CAB 4. Neben dem Normalbetrieb wurde ein Betrieb des CAB 4 mit Dieselreformat
experimentell untersucht. Die thermische Leistung betragt in dieser Betriebsphase 5,7 kWi
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Die Raumgeschwindigkeiten in der Gasphase lagen bei 20,000 — 30,000 h™ fir den
Systembetrieb mit Brennstoffzellenabgas und bei 30,000 — 40,000 h' im Dieselbetrieb. Die
maximal erreichbaren Adiabatentemperaturen betrugen bei Luftzahlen von 1 — 1,5 im
Systembetrieb 620 — 680 °C und im Dieselbetrieb 800 — 850 °C bei einer Luftzahl von 3. Die
gravimetrischen und volumetrischen Leistungsdichten der Brenner liegen bezogen auf die
thermischen Leistungen der betrachteten, zugehdrigen Systeme zwischen 1,8 — 4,7 kWy/kg
und 2,1 — 6,3 kWy/l. Vor allem die Neukonstruktion des CAB 4 fiir eine Lkw-APU und die
damit verbundene Reduktion der Blechstarken auf 1 mm ermdoglichte eine Steigerung der
Leistungsdichte um den Faktor 3. Fir die Verteilung und Verdampfung des eingespritzten
Wassers auf der heilen Oberflache der oberen Brennerkammerwand ist eine Halbkugel
ideal. Die Konstruktion wurde durch CFD-Simulationen unterstiitzt, wobei Vorgaben fir den
Dusenabstand zur Halbkugel und die Ausgestaltung der Ablenkbleche auf der
Brennkammerseite an Hand der CFD-Berechnungen optimiert wurden. Die entwickelten
Brennertypen waren stets in der Lage, den uUberhitzten Wasserdampf pulsationsfrei
bereitzustellen. Getestet wurden

ein typisches Dieselreformat hinter einem Wasser-Gas-Shift Reaktor mit 2700 ppm
CO, 2900 ppm CHy, 16,2 % (mol) CO,, 21,2 % H,0 und 31,5 % H,,

das Anodenabgas eines PEFC-Systems mit 30 ppm CO, 3700 ppm CH,, 21,5 %
(mol) CO,, 28,3 % H,O und 8,2 % H,,

das Anodenabgas eines HT-PEFC-Systems mit 1,4 % (mol) CO, 1700 ppm CHy,,
20,3 % (mol) CO,, 31,9 % H,O und 7,7 % H, und

im entwasserten Zustand bei 45 °C: 1,8 % (mol) CO, 2200 ppm CH,4, 26,9 % (mol)
CO,, 9,6 % H,O und 10,2 % H,.

Betrachtet werden zunéchst Experimente mit einem Katalytbrenner vom Typ CAB 2.2. mit
einer Nominalleistung von 4,2 kW, mit einem Brenngas 4. Die Luftzahl des Brenners betrug
1,1. Es konnten 70 % des Bedarfs an Wasserdampf fir den ATR gedeckt werden. Die
Zundung der Reaktion im Brenner fand bei 100 °C statt. Der Zindvorgang war nach 60 s
abgeschlossen und es dauerte auf Grund der hohen thermischen Masse bis zu 20 min bis
stationare Verhaltnisse vorlagen. Die Brennertemperatur lag bei ca. 800 °C. Der Uberhitzte
Dampf erreichte Temperaturen von Uber 350 °C, das Abgas lag bei knapp 400 °C vor. Die
Warmebilanz fiihrte zu einer Reaktionswarme von 4160 W, die sich in 2160 W fir die
Dampferzeugung, 1900 W im Abgas und 100 W als Warmeverlust aufschlisselt.

Die thermische Effizienz der Wasserdampferzeugung im Brenner lag bei einer Ver-
dampfungstemperatur zwischen 350 — 400 °C bei ca. 45 %. Ein unterstdchiometrischer
Betrieb fuihrte zu einem Abfall der Dampftemperatur. In Vorversuchen wurde geklart, dass
unter solchen Bedingungen Methan nicht emittiert, sondern in einer partiellen Oxidation in
Wasserstoff und Kohlenmonoxid umgewandelt wird. Der Dieselbetrieb mit einer Luftzahl von
4,8 fuhrte zu einer Betriebstemperatur im Verbrennungskatalysator von 650 °C. Eine
Dampferzeugung ist unter diesen Bedingungen mdglich, die Dampftemperatur ist bei Werten
zwischen 170 — 220 °C nicht stabil.

3.2.23 Autotherme Reformierung

Im Hinblick auf die Systemtauglichkeit der autothermen Reformierung von Mitteldestillaten
zur Nutzung des erzeugten Synthesegases in Brennstoffzellen ist es extrem wichtig, dass
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der Kraftstoffumsatz nahezu vollstandig ist. Der Kraftstoffumsatz nimmt idealerweise Werte
groRer als 99,99 % an. Die Qualitét des Reformierungsprozesses wird dabei besser durch
die Angabe der detektierten Restkohlenwasserstoffmengen als durch den summarischen
Umsatzwert beschrieben. Die Hohe der tolerierbaren Restkohlenwasserstoffmengen hangt
von den Katalysatoreigenschaften der nachgeschalteten Reaktoren — Wasser-Gas-Shift
Reaktor (WGS) und Préaferentielle Oxidation (PROX) im Falle der PEFC — und vom
Brennstoffzellentyp — PEFC oder HT-PEFC ab. Genaue Angaben sind nicht allgemein
bekannt und missen schrittweise experimentell ermittelt werden. Hinzu kommt, dass die
Reformierung Uber einen Zeitraum von 20000 — 40000 Betriebsstunden als Zielwert mit
moglichst gleichbleibendem Umsatz realisiert werden muss.

Restkohlenwasserstoffe  kénnen in  der Gasphase mit einer Kopplung aus
Gaschromatographie und Massenspektroskopie (GC/ MS) nachgewiesen werden. Durch
spezielle Filterauswertemethoden ist es mdglich, die Existenz einzelner Substanzen im
Bereich von 250 ppbV (Benzol CgHg) — 1000 ppbV (Ethan & Ethen, C,Hs & CyHy)
nachzuweisen. Belastbare Konzentrationsangaben sind unter Berlcksichtigung einer
Fehlerbandbreite je nach Substanz zwischen 1 — 2 ppmV anzusiedeln. Das bei der
Reformierung Uberschissige Wasser wird vor der Gasanalyse auskondensiert und enthalt
darin geldst organische Substanzen. Bestimmt wird summarisch die Menge an organisch
gebundenem Kohlenstoff in mg C/I — eine Methode aus der Wasseranalytik (TOC). Der
Schwellwert liegt bei 0,5 mg C/I, Minimalwerte aus vorangegangenen Messreihen lagen bei
1- 2 mg C/l. Eine Bewertung der Analysegenauigkeiten unter Beachtung von
charakteristischen Konzentrationsverhdltnissen wurde mit Monte-Carlo-Simulationen
vorgenommen. In Anhéngigkeit von der TOC-Analyse — 20 / 1,5 mg C/I — ergeben sich aus
den Verteilungsfunktionen mittlere Umsétze zwischen 99,994 % — 99,997 %. Das IEK-3 wird
zukinftig diesen Grenzbereich je nach Bedarf zu noch kleineren Werten verschieben.

Experimente mit einem Reformer vom Typ ATR 9.2 konnten zeigen, dass ein synthetischer
Kraftstoff — GTL- Kerosin, MDS der Firma Shell mit einem Siedeende (90 %) bei 185 °C —
Uber 5000 Betriebsstunden mit einem Kraftstoffumsatz von groRRer als 99,995 % reformiert
werden konnte. Bei allen Messungen wurden — wenn nicht anders angegeben —
Mischungsverhaltnisse von H,O/C = 19 und O)C = 0,47 eingestellt. Die
Raumgeschwindigkeit betrug ca. 30.000 h®. In der Gasphase konnten keine
Restkohlenwasserstoffe nachgewiesen werden. In der wassrigen flissigen Phase wurden
20 mg C/ | — hier als Wert der nichtflichtigen organischen Substanzen (NPOC) - gemessen.
Die GC/MS- Messung konnte davon ca. 10 ppmw Essigsaure, 3 — 4 ppmw Aceton und ca.
1 ppmw Butanon identifizieren. Im dynamischen Betrieb mit Lastwechseln zwischen 60 —
100 % mit unterschiedlich langen Abstufungen in 10 % Schritten konnten keine Anderungen
gegeniiber dem stationdren Betrieb beziglich der Wasserstoff- und Kohlenmonoxid-
Konzentrationen beobachtet werden. Die Temperaturdnderungen im Lastwechselbetrieb
missen in Abhangigkeit von der Position der Thermoelemente betrachtet werden (vgl. Abb.
21). In der unteren Mischkammer variierten sie zwischen 370 °C und 410 °C. Nach 5 mm im
Katalysatoreintrittsbereich waren die Unterschiede mit Werten zwischen 790 °C und 880 °C
deutlich groBer. Im Gegensatz hierzu veranderten sich die Temperaturen am
Katalysatorausgang mit Werten zwischen 680 — 685 °C kaum. Dies deutet daraufhin, dass
sich die chemischen Reaktionszonen im Katalysator durch den Lastwechsel verschieben.

Beim Wechsel des Kraftstoffs von GTL-Kerosin auf BTL-Diesel der Firma Neste Oil mit
einem Siedeende bei 320 °C zeigten sich in den ersten 1000 Betriebsstunden (5000 —
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6000 h) hdhere Konzentrationen an Ethan, Ethen, Propen, Butenen, Pentenen, Hexenen und
Benzol. Es muss erganzt werden, dass die Wahl der Betriebsparameter gegeniber dem
GTL-Kerosin-Betrieb beibehalten wurde. Zum Beispiel hétte durch die Erhéhung der Luftzahl
oder die Vorwarmung der ATR-Luft mehr Wérme in die Mischkammer und letztendlich in den
Katalysator eingebracht werden kénnen. Dadurch wére der Bildung dieser Nebenprodukte
entgegen gewirkt worden. Die Konzentrationen betrugen in der Gasphase in Summe bis zu
maximal 280 ppmV Non-Methan-Hydrocarbons (NMHC). Gleichzeitig stiegen die TOC-Werte
auf maximal 90 ppmw.
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Abb. 21:  Temperaturen im Monolith und in der Verdampfungskammer wahrend eines
Lastwechselexperimentes mit dem ATR 9.2 bei einem molaren O2/C-Verhéltnis
von 0.47 und einem molaren H,O/C-Verhéaltnis von 1.9 unter Verwendung von GTL-
Kerosin

Eine gesonderte Betrachtung des Kraftstoffeinflusses erfolgte an einem autothermen
Reformer vom Typ ATR 8 (vgl. Abb. 22). Getestet wurden NEXBTL-Diesel (Neste Oil),
Ecopar Diesel (ECOPAR), GTL Diesel summer grade (SHELL), GTL Diesel winter grade
(SHELL) und Ultimate Diesel (ARAL). Dabei lieBen sich niedrige NMHC-Konzentrationen von
13 ppmv und 16 ppmv fir NExBTL- und Ecopar Diesel messen. Wesentlich hoéhere
Restmengen lieRen sich bei den SHELL-Kraftstoffen GTL Diesel summer grade und winter
grade mit 261 ppmv und 310 ppmv NMHC identifizieren. Die beiden SHELL—Kraftstoffe sind
ebenso wie die beiden ersten aromatenfrei, weisen aber mit der Qualitdét summer grade ein
héheres Siedeende von 350 °C auf. Die Qualitat winter grade weist mit 307 °C (90 %
Rickgewinnung) gegeniber ECOPAR mit 338 °C ein niedrigeres Siedeende, aber eine
héhere Kettenldange von CisHis gegentiber CisHz, (ECOPAR) auf. Beim Einsatz des
Kraftstoffs ARAL Diesel Ultimate stiegen die NMHC-Werte auf 915 ppmv an. Ursache
konnen der Aromatengehalt von 15 % (Masse), der héhere Siedebereich mit Temperaturen
von 360 °C (90%) und die durchschnittlich langere Kettenlange, C19Hsg sein. Es bestatigt sich
der Trend, dass mit steigendem Aromatengehalt und mit héheren Siedetemperaturen die
Gute der Reformierung abnimmt.
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Abb. 22: Konzentrationen an Nebenprodukten in der Gasphase und in der Flussigphase
wahrend des Betriebes des ATR 8 mit fiinf unterschiedlichen Kraftstoffen bei
einem molaren O,/C-Verhaltnis von 0.47 und einem molaren H,O/C-Verhéltnis von
1.9, 100 % Reformerlast

Der Umsatz betrug z.B. bei einer Restkohlenwasserstoffmenge von jeweils 400 ppmv Ethen
und Propen und 200 ppmv Benzol noch ca. 98,5 %. Uber geeignete GegenmaRnahmen wie
die Vorheizung der Luft kénnen ein héherer Enthalpieeintrag in die Mischkammer und damit
eine hohere Reaktionstemperatur erzielt werden. Die gravimetrische Leistungsdichte der
entwickelten Reformertypen liegt zwischen 2,2 — 3,2 kW./ kg, die volumetrische
Leistungsdichte zwischen 2,8 — 3,6 kW,/ I.

Abb. 23 zeigt die Konzentrationen an H,, CO, CO, und CH, als Funktion der Versuchsdauer
wahrend eines Langzeitexperimentes mit dem ATR 9.2. Als Kraftstoffe wurden GTL-Kerosin
und NExBTL-Diesel eingesetzt. Die molaren O,/C- und H,O/C-Verhéltnisse betrugen 0,47
bzw. 1,9 bei einer Raumgeschwindigkeit von 30.000 h™. Die gesamte Versuchsdauer betrug
10.000 Stunden. Die Abbildung verdeutlicht, dass die H,-Konzentrationen wéahrend der
ersten 5.000 Versuchsstunden bei Verwendung von GTL-Kerosin sehr stabil waren. Sie
variierten leicht zwischen 37 Vol.-% und 38 Vol.-%. Gleichzeitig &nderten sich die CO-
Konzentrationen ebenfalls nur geringfiigig zwischen 9 Vol.-% und 10 Vol.-%. Ahnliches gilt
fir die Konzentrationen an CO, wahrend der ersten 5.000 Versuchsstunden mit GTL-
Kerosin. Es wurden Werte zwischen 11 Vol.-% und 12 Vol.-% gemessen. Die CHj-
Konzentrationen veranderten sich in diesem Zeitraum nicht messbar und wiesen Werte von
ca. 0,5Vol.-% auf. Aus den in dieser Abbildung gezeigten Konzentrationsverlaufen kann
geschlossen werden, dass die chemischen und physikalischen Eigenschaften von GTL-
Kerosin (niedrige Verdampfungstemperaturen, keine Aromaten und kein Schwefel) glinstig
fur die autotherme Reformierung sind. Im Zeitraum der zweiten 5.000 Versuchsstunden bei
Einsatz von BTL-Diesel anderten sich die Verlaufe der einzelnen Konzentrationen jedoch
zum Teil deutlich. Wahrend der ersten 2.300 Versuchsstunden mit BTL-Diesel sanken die
H,-Konzentrationen von 37,0 Vol.-% auf 32,5 Vol.-%. Gleichzeitig stiegen die Werte fir die
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CO-Konzentration von 12,0 Vol.-% auf 15,0 Vol.-%. Die CO,-Konzentrationen anderten sich
im gleichen Zeitraum von 11,0 Vol.-% auf 9,0 Vol.-%. Die CH,-Konzentrationen blieben
anndhernd konstant und zeigten Werte zwischen 0,4 Vol.-% und 0,5 Vol.-%. Diese
Veranderungen kénnen mit einer verringerten Aktivitat des Katalysators im ATR 9.2 fiir die
Wasser-Gas-Shift Reaktion erklart werden. Wéhrend der letzten 2.700 Versuchsstunden
unter Verwendung von BTL-Diesel blieben die Konzentrationen der erwinschten
Hauptprodukte der autothermen Reformierung anndhernd konstant. Mehrere
Regenerationsschritte fiir den Katalysator wurden in diesem Zeitraum durchgefihrt, die zum
Ziel hatten, die Aktivitat des Katalysators zumindest teilweise wiederherzustellen.
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Abb. 23: Konzentrationen an H,, CO, CO, und CH, als Funktion der Versuchsdauer
wéhrend des Langzeitexperimentes mit dem ATR 9.2, Kraftstoff: GTL-Kerosin und
NExBTL-Diesel, n(0,)/n(C) = 0,47, n(H,0)/n(C) = 1,90, GHSV = 30.000 h-1

Das Langzeitexperiment mit dem Reformer vom Typ ATR 9.2 zeigte auRerdem weitere
wichtige Erkenntnisse im Hinblick auf die Bildung der Nebenprodukte auf (vgl. Abb. 24). Bei
einer Betriebsdauer von 6368 Stunden kam es zu einer Notabschaltung Uber einen
Druckabfall in der Wasserversorgung. Bei diesem Vorgang wurde der Katalysator vermutlich
nachhaltig geschéadigt. In der Folge stiegen die Restkohlenwasserstoffe (NMHC) in der
Summe ausgehend von 280 ppmV bei 6000 h auf maximal 3154 ppmv bei 7120 h an. Durch
RegenerationsmaRnahmen konnten die Restkohlenwasserstoffe wieder auf NMHC-
Konzentrationen von ca. 1500 ppmv zuriickgefuhrt werden. Dazu wurde vorgewarmte Luft
fur 24 Stunden bei Temperaturen zwischen 250 — 280 °C und niedrigen Raumgeschwindig-
keiten von 12,000 h™ iiber den Katalysator geleitet. Nach der Regeneration nahmen die
Restkohlenwasserstoff in der Gasphase und im kondensierten Wasser (TOC) ab, stiegen
aber in der Folge bis zur ndchsten Regenerationsphase wieder an. In der Gasphase ergab
sich in der Betriebszeit 7000 — 10.000 h eine Staffelung der Konzentrationen der Alkene mit
700 — 1650 ppmv C,H,4, 350 — 700 ppmv C3Hg, 200 — 400 ppmv C4Hg, 40 — 95 ppmv CsHig
und 17 — 40 ppmv Cg¢Hj,. Analog traten 140 — 270 ppmv C,Hg und 20 — 40 ppmv CsHg auf.
Benzol trat nur in geringen Konzentrationen von max. 13 ppmv auf. Es ist zu beachten, dass
der eingesetzte Kraftstoff NExBTL aromatenfrei ist.
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Abb. 24: Konzentrationen an Nebenprodukten in der Gasphase als Funktion der
Versuchsdauer wahrend eines Langzeitexperimentes mit dem ATR 9.2 bei einem
molaren O2/C-Verhéltnis von 0.47 und einem molaren H20/C-Verhéltnis von 1.9
unter Verwendung von NExBTL-Diesel

Bei aromatenhaltigen Kraftstoffen wie ARAL Diesel Ultimate und dem Standarddiesel SD 10
sind die gemessenen Benzolkonzentrationen deutlich héher, sobald Restkohlenwasserstoffe
im Produktgas zu identifizieren sind. Bei 7042 Betriebsstunden trat zudem eine organische
flussige Phase oberhalb der wassrigen Phase in Erscheinung. Der Umsatz betrug zu diesem
Zeitpunkt nur 95,8 %. Mittels einer gaschromatographischen Analyse, die in Kooperation mit
dem Institut fir Bio- und Geowissenschaften (IBG-2) durchgefiihrt wurde, konnte die
Flussigkeit analysiert werden. Der fliissige organische Rickstand wies dabei eine nahezu
identische Zusammensetzung im Vergleich zu den Hauptkomponenten des Kraftstoffs
NEXxBTL-Diesel auf. Ein Vergleich mit einem Alkanstandard n-C,, — n-C,; identifizierte die n-
Alkane CisHs,, CieHaa, Ci7H36, CigHao Uund deren Isomere als Hauptbestandteile in NExBTL-
Diesel. In geringerem Maf3e traten CioHz,, C11H24, C14H30 in Erscheinung. Interessanterweise
waren Ci,H,4 und CyHo6 nicht vorhanden. Ein kleiner Peak neben Dekan deutet auf Nonan
(CoHz) hin. In der organischen flussigen Phase waren neben den dieseltypischen
Komponenten des NEXBTLs in geringem MafRe die Substanzen 4-Deken (CioH.o), 3-
Undeken (Ci1Hy), 3-Dodeken (CioHy4), 6-Trideken (CisHze) und 7-Tetradeken (CisHozg) zu
finden. Durch die durchgefuhrten RegenerationsmalRnahmen konnte die Bildung einer
organischen flissigen Phase wieder unterdriickt werden, der Umsatz erreichte nach 10,000
Betriebsstunden wieder Werte von 98,2 %. Bei 9600 Stunden liel3 sich in der wéssrigen
Phase eine Vielzahl von polaren Komponenten wie Furane, Aldehyde, Ketone, Séduren und
Alkohole nachweisen. Bei der Kapillar-Elektrophorese konnten Ameisen- und Essigsaure
identifiziert werden. Der TOC-Wert bei 10.000 Stunden betrug ca. 234 ppmw. Wird dieser in
Relation zu den 1580 ppmv in der Gasphase gesetzt, so lasst sich aus den Bilanzstromen
errechnen, dass von den eingehenden 191 mol/h Kohlenstoff in Form von Diesel ein
gasformiger Restkohlenstoffstrom von 2,57 mol C/ h im Wesentlichen in Form von Ethen und
Propen und von 0,061 mol C/h in Form von Oxygenaten geldst in Wasser anfiel.
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In Bezug auf den Reaktionsablauf gibt es Hinweise in der Literatur (Parmar et al., Fuel 89
(2010) 1212-1220), dass Alkane schrittweise unter CH,*-Abgabe bis zum CHs*-Adsorbat
abgebaut werden. Sauerstoff, O* oxidiert das CH,*-Adsorbat zu CH,O* und unter
Wasserstoffabgabe entsteht tber CHO* Kohlenmonoxid. Adsorbierter Sauerstoff entsteht
nach diesem vorgeschlagenen Reaktionsmechanismus (ber eine chemische Sorption von
Wasserdampf. Als Nebenreaktion entstehen durch H*-Abgabe und Desorption Alkene sowie
durch H*-Addition und Desorption Alkane. Die eigenen Messungen weisen darauf hin, dass
die Alken-Bildung als Nebenreaktion mit kirzeren Kettenlangen stérker auftritt. Die
Interpretation lasst eine verstarkte Alken-Bildung mit abnehmender Kettenldnge oder eine
geringere Desorption von Adsorbaten langerer Kohlenwasserstoffketten zu.

Auffallig ist die stark unterschiedliche C-Kettenlange bei den Restkohlenwasserstoffen in der
Gasphase und in der flissigen organischen Phase. In der Gasphase dominieren kurzkettige
Alkene — Ethen bis Buten — und in der flissigen organischen Phase ist der
Ausgangskraftstoff nahezu chemisch unveréndert. Die Oxygenate in der wassrigen Phase
spielen bei der Verteilung der absoluten Restkohlenstoffmengen nur eine untergeordnete
Rolle. Bei 7042 Stunden trat zum Beispiel kurzzeitig eine flussige organische Phase auf. Der
Anteil des Restkohlenstoffs in der Gasphase betrug 77,1 %, 21,4 % sind auf den Kohlenstoff
in der flissigen organischen Phase zurtckzufiihren und nur 1,4 % sind in der flissigen
wassrigen Phase zu finden. Als Fazit lasst sich festhalten: tritt ein langkettiges Alkan-Molekdl
in den Reaktionsmechanismus ein, so wird der Abbau der Kohlenstoffkette fast immer
vollstandig betrieben und erreicht immer C,- oder Cs-Molekile. Alkane, die nicht in die
Reaktionsfolge eintreten, verlassen nahezu unverandert den Reformer. Insofern wére an
dieser Stelle der englische Begriff ,diesel slip” gut gewahlt.

Aus den aktuellen und den vorangegangenen Messungen ist eine Einteilung des
Umsatzverhaltens ableitbar:

- Bei extrem niedrigen Umséatzen, z.B. wahrend eines Katalysator-Screenings, treten
derart hohe Mengen an nicht umgesetztem Kraftstoff auf, dass die
Flussigkeitsabscheider volllaufen und ein wissenschaftlicher Messbetrieb nicht mehr
moglich ist. An dieser Stelle kann von einer Dominanz des ,Diesel-Slips*
ausgegangen werden.

- Bei niedrigen Umsétzen, z.B. < 96 % kann es zu einem ,Diesel-Slip“ kommen, bei
dem Kraftstoff nahezu unverandert durch den Reaktor gelangt. Parallel treten in der
Gasphase hohe Alkenkonzentrationen vor allem an Ethen und Propen auf.

- Bei relativ guten bis hohen Umsétzen treten zwischen 100 — 3000 ppmv NHMC — in
der Mehrzahl Ethen und Propen in Erscheinung. Die Restkohlenstoffmengen in der
Gasphase sind deutlich hoher als die C-Mengen im Wasser bei TOC-Werten
zwischen 60 — 500 ppmw.

- Bei sehr hohen Umsétzen ist in der Gasphase kein Kohlenwasserstoff zu
identifizieren, wéahrend in der wéassrigen Phase je nach Reformertyp zwischen 1 — 20
ppmw zu finden sind. Treten Ethen und Propen in Erscheinung, ist deren Anstieg mit
zunehmender Messdauer deutlich héher als sich die Umsatzverschlechterung in den
TOC-Werten bemerkbar macht. Dabei entspricht eine identifizierbare
Restkohlenwasserstoffmenge von 1 ppmv Ethen und 1 ppmv Propen in Bezug auf
den Restkohlenstoff einem TOC-Wert von 12 mg/l. In diesem Umsatzbereich
dominieren die Oxygenate in der wassrigen Phase.
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3.224 Systementwicklung

Die Ergebnisse der Systementwicklung sind in einem gesondertern Kapitel 4.2
zusammengefasst.

3.23 Mitarbeiter und Téatigkeitsfelder
Name Telefon-Nr. (02461-61-) Téatigkeitsfeld
e-mail Adresse

Prof. Dr. R. Peters 4260 Leiter der Abteilung
ra.peters@fz-juelich.de Brenngaserzeugung und Systeme

Dr. J. Pasel 5140 Leiter der Gruppe Chemie der
j.pasel@fz-juelich.de Brenngaserzeugung

Dr. R. C. Samsun 4616 Leiter der Gruppe Systemtechnik der

r.c.samsun@fz-juelich.de Bordstromversorgung
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D. Stolten
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Bezeichnung
Mischkammer fiir einen Reformer sowie
Verfahren zum Betreiben derselben

Mischkammer fiir einen Reformer siwie
Verfahren zum Betreiben derselben

Verfahren zum Verdampfen eines flussigen
Kraftstoffs sowie eine Mischkammer zur
Durchfiihrung dieses Verfahrens
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3.3 Hochtemperatur-Polymerelektrolyt-Brennstoffzellen

3.3.1 Ziele und Tatigkeitsfelder

Nutzfahrzeuge, Baumaschinen, Schiffe und Flugzeuge werden weiterhin auch langerfristig
mit Diesel beziehungsweise Kerosin angetrieben. Wesentliche Energieeinsparungen lassen
sich bei zunehmender Elektrifizierung durch effizientere Stromerzeugung an Bord realisieren.
Diese sogenannten Bordstromversorgungen (englisch: Auxiliary Power Unit, APU) missen
aus Sicht der Endanwender in praktikabler Weise mit dem bereits an Bord befindlichen Kraft-
stoff betrieben werden, was die Reformierung dieser so genannten Mitteldestillate erfordert.
Hierbei bietet die Hochtemperatur-Polymer-Elektrolyt-Brennstoffzelle (HT-PEFC) in Kombi-
nation mit einer entsprechenden Reformertechnologie an Bord die Moglichkeit, Strom
effizient zu erzeugen, insbesondere auch in Stillstandszeiten des Antriebsaggregates.

Die HT-PEFC, basierend auf phosphorsauredotierten Polybenzimidazol-Membranen, hat
eine typische Arbeitstemperatur von 160 °C - 180 °C. Aufgrund des hohen Temperatur-
niveaus hat sie eine hohe CO-Toleranz, was sie fur den Betrieb in Kombination mit Refor-
mern pradestiniert. Im Gegensatz zu Nafion basierten Polymer-Elektrolyt-Membran-Brenn-
stoffzellen ist eine Befeuchtung der Gase nicht erforderlich, um die protonische Leitféahigkeit
der Membran sicherzustellen. Ein weiterer Vorteil der HT-PEFC-Technologie ergibt sich aus
dem hohen Temperaturunterschied zwischen dem Stack und der Umgebungstemperatur; die
Kuhlung kann deutlich kompakter gestaltet werden als bei klassischen PEMFC-Systemen.

Bei allen Vorteilen mufl jedoch verhindert werden, dall die S&éure aus der Membran
ausgetragen wird; Betriebsbedingungen bei denen flissiges Wasser in den Zellen entstehen
kann, sollten vermieden werden. Ein Betrieb im niedrigen Temperaturbereich ist somit zu
vermeiden, was durch die Betriebsstrategien und die spezifischen Einsatzbereiche
berilicksichtigt werden muss.

Seit 2005 werden im IEK-3 Forschungs- und Entwicklungsarbeiten im Bereich der HT-PEFC
durchgefiihrt. Die Arbeiten decken grundlagenelektrochemische Bereiche, Elektroden-
entwicklung und Stackentwicklung ab. Die hierzu notwendige Laborinfrastruktur wurde
erweitert und ist in Abb. 25 dargestellt. Neben der Erweiterung der Laborflache wurde die
Gerateausstattung erganzt.

Abb. 25: Die im Jahr 2014 fertiggestellte Buhne mit den HT-PEFC Teststanden
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Im Bereich der Stackentwicklung wurden unterschiedliche Kilhlkonzepte beziehungsweise
Temperierkonzepte untersucht. Parallel zu den experimentellen Arbeiten im Bereich der
Stackentwicklung wurden Modellierungs- und Simulationsarbeiten durchgefiihrt. Zur Be-
schreibung von HT-PEFC Zellen wurden Modelle auf Basis der Open Source
Simulationstools OpenFOAM entwickelt. Detaillierte Simulationen des Stofftranportes in
pordsen Gasdiffusionslagen wurden mit dem im IEK-3 entwickelten Lattice-Boltzmann
Softwaretool JULABOS durchgefurt. Insgesamt zeigte sich, dass die enge Kopplung von
Experiment und Modellierung/Simulation einen wesentlichen Erkenntnisfortschritt in der HT-
PEFC Forschung und Entwicklung brachte.

3.3.2 Wichtige Arbeitsergebnisse

3.3.2.1 HT-PEFC Kihlkonzepte

Hochtemperatur-Polymerelektrolyt-Brennstoffzellen- (HT-PEFC) Stacks der kW-Klasse
bendtigen ein spezielles Warmemanagementsystem, welches den Stack zum einen im
Anfahrbetrieb auf die erforderliche Betriebstemperatur (140 °C bis 180 °C) erwarmt und zum
anderen die Uberschiissige Reaktionswarme aus dem Stack auskoppelt. Idealerweise lasst
sich das Warmemanagement des Stacks mit dem des Gesamtsystems koppeln.

| Kahlkonzepte fur HT-PEFC-Stacks |

* A 4 ‘
‘WarmetragerﬂUSSigkeit‘ ‘ Luft ‘ | Wasser |
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‘ intern || intern H extern ‘ | extern H intern H intern || intern H intern |
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Zelle ‘Warme- ) _ erhdhter L
separate gekuhit / ||leitung durch| (Warmeleitung separate || Kathoden- ﬂ.l.JSSIQ,
Kandle gekapselte hoch durch Stack- Kandle ||luftmenaen- hdherer ||Verdampfung
Kihizellen || warmleit- materialien g Druck
fahige strom
Materialien

Abb. 26: Ubersicht der Kiihlkonzepte fiir HT-PEFC-Stacks

In Abb. 26 sind mdogliche Konzepte zum Kiihlen von HT-PEFC-Stacks in einer Ubersicht
dargestellt. Nicht alle diese Konzepte sind in dieser Variante auch zum Aufheizen des Stacks
geeignet. Dafur sind weitere Methoden (z. B. elektrische Heizung) erforderlich. Die Aufteilung
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der Kilhlkonzepte erfolgt zunachst nach der Art des Warmetrdgermediums und dann danach,
ob das Warmetragermedium den Stack durchstromt (intern) oder nicht (extern). Mogliche
Medien fur die Kihlaufgabe sind:

- Warmetragerflissigkeit, die im gesamten Betriebsbereich des Stacks flissig bleibt,
z. B. Polyglykol oder ein Warmetragerol,

- Umgebungsluft und

- Wasser, wobei grundsatzlich zwischen Flissigkihlung im Druckbetrieb und Kiihlung
mit Phasenwechsel zu unterscheiden ist.

Abgesehen von einer Ausnahme haben die Warmetradgermedien keinen direkten Kontakt mit
der Membran-Elektroden-Einheit (MEA). D. h. der Warmetransport erfolgt im Stack von der
Quelle (MEA) zunachst uber Warmeleitung der angrenzenden Bipolarplatten (Graphit-
Komposite oder Metalle). Bei den ,internen Konzepten® sind in den oder angrenzend an die
Bipolarplatten zusatzliche Kanéle fur die Durchstromung des Warmetrdgermediums
vorhanden. Diese Konzepte sind mit spezifischen Varianten (z. B. Kapselung des
Kuhlraumes) fur alle Warmetrdgermedien realisierbar. Die angesprochene Ausnahme betrifft
das Medium Luft, welches bei einer Variante der internen Kilhlung zugleich Kathodenluft ist,
deren Massenstrom aber nicht fur die Stromerzeugung sondern fir die Wéarmeauskopplung
bemessen ist. Nur hier hat das Warmetragermedium einen direkten MEA-Kontakt.

Bei den ,externen Konzepten® wird die liberschissige Reaktionswarme Uber warmeleitfahige
Materialien (vorhandene Stackbauteile wie Bipolarplatten oder zusatzlich eingebaute
hochwérmeleitfahige Elemente wie Heatpipes) aus dem Stack herausgefuhrt. Aul3erhalb des
Stacks wird die Warme dann entweder direkt an die Umgebungsluft oder ein anderes
Warmetragermedium Ubertragen.

Abb. 27: HT-PEFC-Stacks zur experimentellen Analyse von Kihlkonzepten. Links:
Flussigkeitskiihlung nach jeder Zelle, Mitte: Heatpipe-Kuhlung mit externer
Warmeilbertragung an eine Warmetragerflussigkeit, Rechts: Luftkihlung

Nach einer intensiven Analyse der méglichen Kihlkonzepte mit teilweise experimentellen
Vorversuchen oder CFD-Simulationen mit Fluent® wurden fiir drei verschiedene Konzepte
Stacks aufgebaut und getesteti. In Abb. 27 sind die drei Teststacks dargestellt. Fir einen
Vergleich des Betriebs- und Kuhlverhaltens sind die Stacks aus &hnlichen Komponenten
aufgebaut. In der nachfolgenden Tab. 7 sind die wesentlichen Parameter dargestellt.
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Komponente Spezifikation

MEA Celtec P-1000®, Fa. BASF, aktive Zellflache: 200 cm?
Bipolarplatte Graphit-Komposit-Material Typ BBP 4, Fa. Eisenhuth

10-fach-Maander-Gasflowfield auf Anoden- und Kathodenseite
Warmetrdgermedium Flussigkeitskihlung:

Polyglykol Typ Fragotherm® S-15-A, Fa. Fragol
Heatpipe-Kihlung:

Edelstahimantel, 3 mm Durchmesser, Betriebsmedium
Heatpipe: Wasser, externe Warmeiibertragung an Fragotherm®

Luftkiihlung:
Umgebungsluft

Tab. 7: Parameter bei experimentellem Vergleich unterschiedlicher Kuhlkonzepte fur HT-
PEFC-Stacks

Wesentliche Aufgabe des Kuhlsystems ist es, die Reaktionswarme so aus dem Stack
auszukoppeln, dass lokal eine ausreichend homogene Temperaturverteilung vorliegt. Fur die
Temperatur wahrend des Stackbetriebs wurde ein Grenzbereich von 160 °C bis 180 °C
festgelegt. Dieser Grenzbereich gilt sowohl als Mittelwert von Zelle zu Zelle als auch fiir den
gesamten Bereich der aktiven Zellflache.

- - -Warmetragerflussigkeit (intern, jede Zelle) - V.,=4 L min"; T,,=160°C

- == - Warmetragerfliissigkeit (intern, jede dritte Zelle) - V=2 L min'; T,,,=150°C
- -8~ - \Warmetragerflissigkeit (extem, Heatpipes) - ;=6 L min'; T,,=85°C
= -Luft (intern, jede Zelle) -, ;=116 m? h'; T,,=21°C
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Abb. 28: Einfluss des Warmetragermediums und des Kihlsystems auf die
Temperaturverteilung in der MEA-Ebene bei einer Stromdichte von 500 mA cm?

Die Temperaturverteilung an funf ausgewahlten Punkten entlang der Hauptstrdmungs-
richtung in der MEA-Ebene fir die drei verschiedenen Kihlkonzepte ist in Abb. 28
dargestellt. Fir den Fall der Flussigkeitskiihlung sind zwei Varianten aufgebaut worden:
Kuhlung nach jeder Zelle sowie Kuihlung nach jeweils drei Zellen.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass alle Kiihlkonzepte grundsétzlich geeignet
sind. Der begrenzte Temperaturbereich wurde nicht Uber- oder unterschritten. Am Verlauf
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der Temperatur lassen sich spezifische Unterschiede der Konzepte ablesen. So liegt die
groRte Temperaturspreizung von etwa 14 K bei der Luftkiihlung vor. Grinde dafir sind die
deutlich geringere Warmekapazitat (etwa Faktor 2) und der kleinere Warmelibergangs-
koeffizient (etwa Faktor 10) von Luft im Vergleich zum flissigen Polyglykol. Der typische
Temperaturanstieg in Hauptstrémungsrichtung aller Medien (Gleichstromflihrung von oben
nach unten) ist erkennbar und fur die Luftstromung besonders stark ausgepragt. Der
Temperaturgradient ist fir die Heatpipe-unterstitzte Kihlung am geringsten. Allerdings ist
das Temperaturniveau auch nahe am oberen Limit. Begrenzender Faktor war hier der
konvektive Wéarmelibergang von den Heatpipes an die Warmetragerflissigkeit im Aufen-
bereich des Stacks.

3.3.22 Temperaturverteilung in einem 5 kW-HT-PEFC-Stack

Im Rahmen des Projektes EFFESYS-BRINKS wurde ein HT-PEFC-Stack fur die Integration
in eine Flugzeug-APU entwickelt, aufgebaut und getestet. Die interne Warmetragerfliissig-
keitskiihlung jeder dritten Zelle mit gekapselten Kiihlzellen wurde anhand von Vorunter-
suchungen im Rahmen der Dissertation von Jen Supra' als potentiell am besten geeignet
identifiziert. Das Kuhlsystem soll einen HT-PEFC-Stack im Reformatbetrieb mit einer
Leistung von 5 kW, temperieren. Um die geforderte Leistung zu generieren, ist eine aktive
Zellflache von 320 cm? vorgesehen. Eine Hochskalierung von experimentell ermittelten
Leistungsdaten des Stackkonzeptes hat gezeigt, dass voraussichtlich 70 Zellen benétigt
werden. Der Stack soll in Modulbauweise bestehend aus finf Modulen mit je 12 Zellen und
einem Modul mit 10 Zellen ausgefuhrt werden. Die Modulbauweise hat den Vorteil, dass bei
einem mdoglichen Zellversagen nicht der gesamte Stack deassembliert werden muss,
sondern nur das betreffende Modul.
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Abb. 29: Platzierung der Thermoelemente (links) und erreichte Stackleistung (rechts) ge-
messen im Reformatbetrieb, Tiwein=160 °C, Vimein=18 I/min, 70 Zellen, AgegLun=2/2

Die Analyse des thermischen Verhaltens erfolgt sowohl auf Stack- als auch auf Modulebene,
um zu Uberprifen, ob sich das Modulverhalten auch im gesamten Stackaufbau
wiederspiegelt. Aus diesem Grund wird zunachst die Temperatur in jedem Modul etwa im
volumetrischen Zentrum gemessen. Abb. 29 zeigt die Messstellen und die Leistungs-
kennwerte des Gesamtaufbaues.
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Anhand der Strom/Spannungs-Kennlinie ist zu erkennen, dass eine Gesamtleistung von Uber
5 kW, bei einer Stromdichte von 460 mA cm™ und einem Betrieb mit synthetischem Refor-
mat erzielt wurde. Aufgrund der Teststandrestriktionen konnte nur ein Gesamtvolumenstrom
der Warmetragerflissigkeit von maximal 18 I/min zur Kihlung verwendet werden. Dies ent-
spricht etwa nur der Halfte des Auslegungswertes. Damit ist das Betriebsfenster des Stacks
aus thermischer Sicht begrenzt. Die ermittelten Temperaturen sind in Abb. 30 dargestelit.
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Abb. 30: Gemessene Temperaturen in den Zentren der einzelnen Stackmodule in
Abhangigkeit von der Stromdichte

Es ist zu erkennen, dass die Temperaturdifferenz zwischen den einzelnen Modulen des
Gesamtstacks hinreichend klein ist und im Maximum 6,4 K bei einer Stromdichte von
460 mA cm™ betragt. Bei niedrigen Stromdichten sinkt die Temperaturdifferenz ebenfalls.
Das Temperaturniveau bei 50 mA cm™ liegt geringfiigig oberhalb des Temperaturniveaus bei
100 mA cm?, da die Haltezeit bis zum Einstellen einer stationaren Temperatur zu gering war.

Neben der Temperaturdifferenz zwischen den einzelnen Stackmodulen soll auch die
Temperaturdifferenz zwischen den Zellen bestimmt werden. Dazu wurden ein analytisches
Modell auf der Basis von Energiebilanzen und ein reales Stackmodul (s. Abb. 31, links) mit
12 Zellen und Kihlung nach jeweils drei Zellen aufgebaut. Flr einen nach jeder dritten Zelle
gekiihlten Stack mit 320 cm? aktiver MEA-Flache ergibt sich aus den Berechnungen die in
Abb. 31, rechts gezeigte maximale Temperaturdifferenz sowie der abzufihrende
Warmestrom. Aus dem Diagramm geht hervor, dass ein HT-PEFC-Stackmodul im
Reformatbetrieb bis zu einer Stromdichte von 450 mA cm ausreichend gekduhlt wird, wenn
jede dritte Zelle temperiert wird. Bei dieser Stromdichte betragt die maximale
Temperaturdifferenz von Zelle zu Zelle 18,1 K. Wie in einer Vorauslegung gezeigt wurde,
betragt das Temperaturniveau im Stack fiir diesen Betriebspunkt 160 °C bei einer
Eintrittstemperatur der Warmetragerflissigkeit von 140 °C. Damit wirde die maximale
Temperatur im Stack bei einer Temperaturdifferenz von 18,1 K die Betriebstemperaturgrenze
von 180 °C nicht uberschreiten. Bei hoheren Stromdichten wirden bei konstanter
Warmetragerflussigkeitseintrittstemperatur lokal Temperaturen Uber 180 °C im Stack
auftreten. Ein Betrieb bei Stromdichten tiber 450 mA cm™ lieRe sich durch ein Absenken der
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Eintrittstemperatur der Warmetragerflussigkeit realisieren. Im Reformatbetrieb liegt der
Stackwirkungsgrad der Stromerzeugung bei Stromdichten tiber 450 mA cm™ deutlich unter
50 %, so dass ein stationarer Betrieb nur unter Umsténden energetisch sinnvoll wird.
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Abb. 31: Links: Stackmodul mit 12 Zellen, A.iv=320 cm?. Rechts: Mit Hilfe der Energiebilanz
berechneter abzufiihrender Warmestrom eines Moduls und berechnete maximale
Temperaturdifferenz von Zelle zu Zelle: Reformatbetrieb, vollstandige thermische
Isolation

Die experimentelle Validierung erfolgt mit Wasserstoff bzw. synthetischem Reformat und Luft
bei einem stdchiometrischen Verhéltnis von jeweils 2. Die variablen Parameter der
Warmetragerflissigkeitszufuhr sind auf eine Eintrittstemperatur von 160 °C und einen
Volumenstrom von 6 l/min festgelegt. Eine Ubersicht der experimentellen
Betriebsbedingungen ist in Tab. 8 zu finden.

Komponente/Parameter Spezifikation

Anodengas H, bzw. synthetisches Reformat (42% H,, 57% N,, 1% CO)
Kathodengas Luft

Stochiometrie )\Hz/LuﬂZZ/z, ARef/Luft:Z/z

TGas,ein 160 °C

TKuhImineI,ein 160 OC

Volumenstrom des Kiihlmittels | 6 L min™

Aakiiv 320 cm? je Zelle

MEA BASF Celtec® P1000

Modul 12 Zellen

Kihlung 3 Kiuhlzellen + gekiihlte Endplatten
Warmetragerflissigkeit Fragoltherm S-15-A

Tab. 8: Ubersicht der experimentellen Betriebsbedingungen

In Abb. 32 sind die lokalen Werte fir die Zellspannung und die mittlere Zelltemperatur
entlang der Stackachse dargestellt. Die Temperatur- und Zellspannungsprofile verlaufen
weitestgehend parallel, der Temperatureinfluss der Zellspannung ist deutlich erkennbar. Bei
gleicher Stromdichte liegt das Zellspannungsniveau fir den Wasserstoffbetrieb mit
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durchschnittlich 0,52V um 0,06 V Uber dem Zellspannungshiveau des Reformatbetriebs
(0,46 V). Anhand der Energiebilanz ergibt sich, dass der abzufuihrende Wéarmestrom des
Reformatbetriebs um 129,6 W héher ist als beim Wasserstoffbetrieb. Daher liegt das
Temperaturniveau des Wasserstoffbetriebs unterhalb dessen des Reformatbetriebs, da die
Eintrittsbedingungen der Wéarmetragerflissigkeit gleich sind. Eine ausreichende Kuhlung ist
also bis zu einer Stromdichte von 500 mA cm? (Qab,Ref:15l6 W) gewadhrleistet. Im
Wasserstoffbetrieb wird aufgrund des héheren Spannungsniveaus haufig ein Betriebspunkt
bei héheren Stromdichten gewahlt. Eine Abschatzung mit Hilfe der Energiebilanz zeigt, dass
eine ausreichende Kihlung im Wasserstoffbetrieb nur bis zu Stromdichten unterhalb von
550 mA cm’® (Q'ab,H221549 W) gewdhrleistet ist. Das hier vorgestellte Kiihlkonzept ist also
spezifisch fur den Reformatbetrieb ausgelegt.

Zellspannung (Reformat) Zellspannung (Wasserstoff)
=== -Temperatur (Reformat) -« Temperatur (Wasserstoff)
'y
0,54 #,—T 183
r" “ A
0,52 " 'v‘ "_.,_A + "ﬂ‘ 181
Z i \ A ! A A~ 0
2 05 4 : ! \ 1y S Ay 179 %
s 4 \ i \ ," \ ’ \ =
E ’ “ ,’ P AQ \ ] "0_\‘ ’I’ ‘| 'E
s 0,48 S +— —\ I N 7 b ) 177 ©
E‘ ¥ p-behe---A g \ ’, g o \ E—
3 0,46 : "l v AL 475 2
N~ * 5 . "\ - <
§ ST v - A
044 > PESERT 3 » Syl 173
‘
0,42 T T ‘ T T 171
i Position im Stack
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Abb. 32: Lokale Temperatur- und Spannungsverteilung von Zelle zu Zelle. Vergleich von

Reformat- und Wasserstoffbetrieb bei einer Stromdichte von 500 mA cm™. TkMein =
160 °C, Vkm = 6 I/min

3.3.2.3 Numerische Strdomungssimulation in pordsen Strukturen

Auf der mesoskopischen GroRRenskala wird die Lattice-Boltzmann-Methode verwendet, um
Transportprozesse in Gas-Diffusionsschichten (Gas diffusion layer, GDL) zu simulieren. Die
zu Grunde liegenden geometrischen Strukturen stammen aus zwei Quellen. Am Helmholtz-
Zentrum Berlin wurde die Mikrostruktur von GDLs im BESSY-Synchrotron ermittelt und fiir
Transportsimulationen im 1EK-3 zur Verfigung gestellt. Dartiber hinaus wurden vom Institut
fur Stochastik der Universitdt Ulm stochastische Modelle der Mikrostruktur von GDLs
verschiedener Hersteller entwickelt. Diese fihren zu kinstlichen Strukturen, die mit der
Realstruktur stochastisch &quivalent sind. Diese Strukturen stehen ebenfalls fir
Transportsimulationen zur Verfiigung.
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Die Verteilung der Gase Uber der aktiven Flache einer Brennstoffzelle wird durch geeignete
Strémungsverteiler (sogenannte flow fields) realisiert. Abb. 33 zeigt, wie die GDL durch die
Stréomungsverteiler unter den Stegen zusammen gedriickt wird, und wie unter den Kanalen
Teile der Mikrostruktur in den Kanal hinein ragen kénnen.

nicht komprimierte komprimierte GDL
GDL unter Kanélen unter den Stegen

Membran Katalysatorschicht

Abb. 33: GDL im Kanal/Steg-Bereich eines Flowfields

Durch die Kanal-Steg-Struktur entsteht ein Ungleichgewicht in der Gasversorgung an der
Elektrode: eine Uberdurchschnittiche Versorgung unter dem Kanal und eine
unterdurchschnittliche Versorgung unter dem Steg. Durch die GDL kann die Flache unter
dem Steg genutzt werden, indem durch die pordse Struktur eine Querstrémung erméglicht
wird, die das Gas mdglichst homogen an der Elektrode verteilt.

Abb. 34: Links: Spannvorrichtung zur kontrollierten Kompression von pordsen Strukturen.
Rechts: Ausschnitt eines Tomogramms einer GDL mit 29% Kompression

Die Gasstromung wird vom Kompressionsgrad der GDL beeinflusst, der mit dem
Anpressdruck der Bipolarplatte auf die GDL korreliert. Die Kompression kann im
Labormafistab mit Hilfe einer Stellvorrichtung exakt eingestellt werden (Abb. 34, links). Eine
reale GDL wurde am Helmholtz-Zentrum Berlin im BESSY-Synchrotron untersucht und
Geometrien fur ein Kanal-Steg-Szenario mit unterschiedlichen Kompressionsgraden
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visualisiert. In Abb. 34 (rechts) ist ein Teil einer 3D Realstruktur zu sehen, bei der in der Mitte
ein Kanal verlauft.

Mit zunehmender Kompression werden mehr Fasern in den Kanalbereich gedriickt und die
Dicke des Materials wird geringer, sodass insbesondere unter dem Steg Bereiche mit
gehauften Faseransammlungen entstehen. Der Kompressionsgrad entspricht dem
Volumenanteil, der von der Gesamtgeometrie durch die Komprimierung eingebu3t wurde.
Der Einfluss dieser Kompression auf die Gasstrdmung in einem Kanal-Steg-Szenario wurde
mit Hilfe von Transportsimulationen in der Mikrostruktur untersucht. Dazu wurde das
Szenario der Strukturuntersuchungen im BESSY-Synchrotron nachgestellt. Die
Transportvorgange wahrend des Brennstoffzellenbetriebes im relevanten Bereich unter der
Stegkante wurden mit Hilfe der Lattice-Boltzmann-Methode simuliert. Eine schematische
Darstellung der Simulationsgeometrie ist in Abb. 35 gezeigt.

"
Wi

Abb. 35: Schematische Darstellung der Simulations-Geometrie

Wasserstoff gelangt tiber den Kanal in die GDL und wird durch die pordse Struktur verteilt,
so dass er uber die gesamte Flache an der Elektrodenseite austritt. Der Betriebspunkt der
Brennstoffzelle wird tber die Geschwindigkeit — und damit der Masse des umgesetzten
Brennstoffes — eingestellt, der von der Kanalseite her in die GDL eindringt. Fir die
Simulation standen Realdaten von vier Kompressionsstufen von 0 bis 29 % zur Verfigung.

In Abb. 36 ist die x-Komponente der lokalen Geschwindigkeit v, (welche proportional zum
Massenfluss ist) an der Grenzflache zur Elektrode dargestellt. Es ist deutlich zu erkennen,
wie die Struktur der GDL dazu fiihrt, dass sich Uber die gesamte Flache verteilt lokale
Maxima und Minima flr v, ausbilden. Des Weiteren wird ein Ungleichgewicht in y-Richtung
deutlich. Dieses ist starker fur die groRere Komprimierung auf der rechten Seite: Unter dem
Steg ist eine unterdurchschnittliche Versorgung zu erkennen, unter dem Kanal ist sie
Uberdurchschnittlich.
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Steg Kanal

Abb. 36: Geschwindigkeitsprofil y-z-Ebene an der Elektrodenseite einer Kanal-Steg-
Geometrie: Komprimierung= 0% (links), Komprimierung= 29% (rechts)

Als qualitatives Ergebnis der Transportsimulationen bei vier Kompressionsstufen kann
festgehalten werden, dass die Gasversorgung der Elektrode nicht linear mit der
Komprimierung einhergeht. Die Transportsimulationen wurden auf Hardware des Jiilich
Supercomputing Centre (JSC) durchgefuhrt (JUROPA).

3.3.3 Mitarbeiter und Tatigkeitsfelder
Name Telefon-Nr. (02461-61-) Tatigkeitsfeld
e-mail Adresse
Prof. Dr. W. Lehnert 3915 Leiter der Abteilung Hochtemperatur-
w.lehnert@fz-juelich.de Polymerelektrolyt-Brennstoffzellen
J. Brinkmann 2177 Lattice Boltzmann Modellierung auf
j.brinkmann@fz-juelich.de Zellkomponentenebene
Q. Cao 1923 Modellierung von Brennstoffzellen mit
g.cao@fz-juelich.de OpenFOAM
D. Froning 6676 Modellierung von Brennstoffzellen, Infor-
d.froning@fz-juelich.de matik, Software Engineering
Dr. H. JanRen 5082 Leiter der Gruppe HT-PEFC
h.janssen@fz-juelich.de  Stackentwicklung
Prof. Dr. A. 5396 Entwicklung analytischer und numeri-
Kulikovsky a.kulikovsky@fz-juelich.de scher Modelle von HT-PEFCs, DMFCs
und SOFCs
Fr. F. Liu 9036 Elektrodenentwicklung und -
fliu@fz-juelich.de Charakterisierung
Fr. S. Lee 1923 Modellierung von Brennstoffzellen mit
s.lee@fz-juelich.de OpenFOAM
Fr. Dr. W. Luke 9073 Elektroden- und MEA Charakterisierung
w.luke@fz-juelich.de
Fr. A. Majerus 3018 Membran- und Elektrolytcharakterisie-

a.majerus@fz-juelich.de  rung
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Fr. Dr. M. Nullmeier 9074 HT-PEFC Grundlagenelektrochemie
m.nullmeier@fz-juelich.de

Dr. U. Reimer 3537 Leiter der Gruppe HT-PEFC
u.reimer@fz-juelich.de Modellierung und Simulation

Fr. B. Schumacher 5406 Entwicklung von Teststandkonzepten fir
b.schumacher@fz- HT-PEFC und Untersuchungen von HT-
juelich.de PEFCs

J. Supra 6029 Entwicklung von HT-PEFC Stacks,
j.supra@fz-juelich.de Benchmarking von Stackmaterialien

V. Weil3becker 9576 Korrosionsuntersuchungen an
v.weissbecker@jz- metallischen Bipolarplatten
juelich.de
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Effect of Spiral Flow Field Design on Performance and Durability of HT-PEFCs
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Supra, J.; JanB3en, H.; Lehnert, W.; Stolten, D.

Design and Experimental Investigation of a Heat Pipe supported External Cooling
System for HT-PEFC stacks

Journal of fuel cell science and technology, 10 (5) 2013, pp. 051002-1 - 051002-7, DOI:
10.1115/1.4025052

WeilRbecker, V.; Reimer, U.; Wippermann, K.; Lehnert, W.

A Comprehensive Corrosion Study on Metallic Materials for HT-PEFC Application
224th ECS Meeting, 58 (1) 2013, pp. 693-704, DOI: 10.1149/05801.0693ecst

Arlt, T.; Maier, W.; Totzke, C.; Wannek, C.; Markétter, H.; Wieder, F.; Banhart, J.; Lehnert,
W.; Manke, I.
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Synchrotron X-ray radioscopic in situ study of high-temperature polymer electrolyte
fuel Cells - Effect of operation conditions on structure of membrane

Journal of power sources, 246 2014, pp. 290-298, DOI: 10.1016/j.powsour.2013.07.094

Dissertationen

Kvesic, M.

Modellierung und Sumulation von Hochtemperatur-Polymerelektrolyt-Brennstoffzellen
Schriften des Forschungszentrums Jilich, Reihe Energie & Umwelt, Band 158,

ISBN 978-3-89336-835-8, RWTH Aachen 2013

Like, L.

Analyse des Betriebsverhaltens von Hochtemperatur-Polymerelektrolyt-
Brennstoffzellen

Schriften des Forschungszentrums Jiilich, Reihe Energie & Umwelt, Band 192,

ISBN 978-3-89336-909-6, RWTH Aachen 2013

Maier, W.

Phosphorséaureverteilung in Membran-Elektroden-Einheiten dynamisch betriebener
Hochtemperatur-Polymerelektrolyt-Brennstoffzellen

Schriften des Forschungszentrums Jiilich, Reihe Energie & Umwelt, Band 157,

ISBN 978-3-89336-830-3, RWTH Aachen 2013

Brinkmann, J.P.

Lattice-Boltzmann-Simulation in faserbasierten Mikrostrukturen

Schriften des Forschungszentrums Jiilich, Reihe Energie & Umwelt, Band 232,

ISBN 978-3-89336-995-9, RWTH Aachen 2014

Liu, F.

Interaction of Phosphoric Acid with Cell Components in High Temperature Polymer
Electrolyte Fuel Cells

Schriften des Forschungszentrums Jiilich, Reihe Energie & Umwelt, Band 219,

ISBN 978-3-89336-972-0, RWTH Aachen 2014

Majerus, A.

Eigenschaften des Phosphorséure-Polybenzimidazol-Systems in Hochtemperatur-
Polymerelektrolyt-Brennstoffzellen

Schriften des Forschungszentrums Jilich, Reihe Energie & Umwelt, Band 210,

ISBN 978-3-89336-947-8, RWTH Aachen 2014

Supra, J.

Kuhlkonzepte fur Hochtemperatur-Polymerelektrolyt-Brennstoffzellen-Stacks

Schriften des Forschungszentrums Julich, Reihe Energie & Umwelt, Band 209,
ISBN 978-3-89336-946-1, RWTH Aachen 2014

Wichtige Patente

Patentanmeldungen:

Federfuhrender Erfinder PT Bezeichnung

J. Bohner 1.2569 Spannmittel fur einen Brennstoffzellenstapel
sowie Verfahren zum Verspannen eines
Brennstoffzellenstapels

A. Kullikovsky 1.2601 Verfahren zur Charakterisierung der
Katalysatorstruktur in einer Brennstoffzelle,
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O. Holderer

V. WeilRbecker

Erteilte Patente:

Federfihrender Erfinder

H. Dohle

A. Kulikovsky

1.2630

1.2673

PT

1.2375

1.2601

sowie dazu geeignetes Brennstoffzellendesign

Materialpriifung von Membranen fur
Polymerelektrolytbrennstoffzellen

Bipolarplatte fur elektrochemische Zellen sowie
Verfahren zur Herstellung derselben

Bezeichnung

Hochtemperatur-Polymerelektrolyt
Brennstoffzellensystem (HT-PEFC) sowie ein
Verfahren zum Betreiben desselben

Verfahren zur Charakterisierung der
Katalysatorstruktur in einer Brennstoffzelle,
sowie dazu geeignetes Brennstoffzellendesign
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3.4 Direktmethanol-Brennstoffzellen

Direktmethanol-Brennstoffzellen (DMFC) wandeln den flissigen Brennstoff Methanol direkt
in elektrischen Strom um. Im Vergleich zu Brennstoffzellensystemen, die mit reinem
Wasserstoff oder wasserstoffreichen Gasen aus Reforming-Prozessen betrieben werden,
erfolgt die Brennstoffzufuhr direkt Uber flissiges Methanol. Der einfache Systemaufbau
erlaubt einen uneingeschranten Teillastbetrieb und kann dadurch gerade im Leistungs-
bereich bis fiinf kW gegentber den deutlich komplexeren Systemen mit Roformierung
Uberzeugen. Neben der sehr hohen Energiedichte des Methanols besticht die DMFC durch
die einfache Handhabung und das problemlose Nachfiillen des fllissigen Brennstoffs.

Der Einsatz von Direktmethanol-Brennstoffzellen (DMFC) firr kleine, mobile Anwendungen
z.B. im Bereich ,Material Handling“ als Ersatz fur Bleibatterien kann kurz- bis mittelfristig
interessant werden, auf3erdem richten sich die F&E-Arbeiten zur DMFC auf die Entwicklung
von Systemen in der kW-Klasse fur Notstromversorgung, die besondere Anforderungen an
die Haltbarkeit der Stacks stellt. Eine weitere fuir die DMFC interessante Anwendung ist der
Robotik-Bereich. Die Systeme die dort eingesetzt werden zeichnen sich durch einen
kompakten Aufbau und eine hohe Leistungsdichte aus.

34.1 Ziele und Tatigkeiten

Die Themen im DMFC-Bereich (vgl. Abb. 37) erstrecken sich von der Entwicklung der
Membranelektrodeneinheit (MEA), Uber deren Einsatz in DMFC-Stacks bis hin zur
Entwicklung von DMFC-Systemen fir die 0.g. Anwendungen. Dabei stehen alle Arbeiten
immer unter besonderer Bertcksichtigung von fertigungstechnischen Aspekten.

Direktmethanol Brennstoffzellen (DMFC)

Technologien zur Nutzung von Biokraftstoffen - Stromerzeugung aus Methanol fiir
die leichte Traktion, USV und Serviceroboter

= Kostensenkung
= Neue Materialien
= Lebensdauer

= Leistungsdichte
= Hybridisierung

= Verunreinigungen

= Gesamtwirkungsgrad
= Wasserhauhalt
= Regenerative Kraftstoffe

Abb. 37: Forschungs- und Entwicklungsfelder im Bereich der DMFC
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Die Arbeiten reichen von der Untersuchung der elektrochemischen Reaktionen an
optimierten Elektrodenstrukturen, der Charakterisierung von neuen Membranen, der
Optimierung von Zellkomponenten wie der Membran-Elektroden-Einheit (MEA) oder
Verteilerstruktur und deren Herstellungsmethoden, der Charakterisierung von MEAs bis zur
Stack- und Systementwicklung. Unterstitzt werden die Arbeiten durch physikalisch-
chemische Grundlagenuntersuchungen.

Seit Uber 10 Jahren werden am IEK-3 DMFC-Systeme fir unterschiedliche Anwendungen
entwickelt (vgl. Abb. 38). In diesem Abschnitt werden die besonders interessanten Arbeits-
ergebnisse aus dieser erfolgreichen Entwicklungsarbeit im Report-Zeitraum dargestellt.

DMFC Systeme im kW-MaRstab

Technologien zur Nutzung von Biokraftstoffen - Stromerzeugung aus Methanol fiir
die leichte Traktion, USV und Serviceroboter 2014

Notstromversorgungsmodul
- Lebensdauer 10 a
-> Wirtschaftlichkeit

Entwicklungsschwerpunkte

Stack-Entwicklung und -Fertigung > Lebensdauer 3000 h : -
System-Entwicklung und -Erprobung

= MEA Komposition und Fertigung

m Elektrochemische Charakterisierung 2011 .
= Alterungsstudien 2. und 3. HZK System NS I8
| |

-

eSS und > 20000 h

2009 (55 =

|
Bipolares h g
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1. HZK System |~ iSg
-> automatisierte :

Stackdesign
Stackfertigung

Monopolares
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v,
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&\ 2006
RO W Verbessertes System
\ - R 4_’, B > Kennfeldregelung
2W . S 8 ="
2003 2005
Demonstrationssystem ' Erstes integriertes System
- Goldbeschichtete Ti-Kollektorplatten - Bipolarplatten aus expandiertem Grafit

1996: Zellentwicklung - 1999: Stackentwicklung - 2002: Systementwicklung - 2005: leichte Traktion - 2007:Industrieanwendung
HZK: Horizontal Kommissionierer

Abb. 38: Historie der Entwicklungen der Direktmethanol Brennstoffzellen im IEK-3

Das IEK-3 hat erfolgreich den Batterietrog eines Horizontalkommissionierers (ECE 220, Fa.
Jungheinrich) durch ein DMFC-Hybridsystem der kW-Klasse ersetzt. Dabei wurde das
Gewicht um den Faktor zwei reduziert und die Reichweite um den Faktor drei erhdht. Eine
die Entwicklung begleitende Wirtschaftlichkeitsstudie belegt, dass ein solches firr einen
Horizontalkommissionierer geeignetes System in einem Dreischichtbetrieb wirtschaftlich
betrieben werden kann.

Das hybride DMFC-System besteht aus einem aktiv in Serie geschalteten 1,0 kW DMFC-
System und ein 45 Ah Lithium-lonen Hochleistungsbatteriepack. Dieses Hybridsystem kann
eine Spitzenlast von 7 kW bereitstellen. Vorteil dieses Energieversorgungsmoduls
gegeniber der konventionell eingesetzten Bleibatterie, ist die hohere Reichweite (Einsatz
24 h mit einem 20 L Methanolkanister statt 8 h mit einer Batterieladung) und die hohere
Verfuigbarkeit (Kanisterwechsel in wenigen Minuten statt mehrstiindigem Aufladen des
Akkumulators). Fiur einen wirtschaftlichen Einsatz des DMFC-Systems V 3.3-2 muss der
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DMFC-Stack allerdings mindestens eine Lebensdauer von 10.000 h aufweisen. Die F&E-
Aufgaben der letzten Jahre am IEK-3 konzentrierten sich daher unter anderem auf
MaRnahmen zur Verbesserung der Langzeitstabilitdt in DMFC-Systemen. Zur Validierung
der F&E-Ergebnisse wurden zwei Prototypen aufgebaut und dynamischen
Langzeituntersuchungen unter Verwendung von realen Lastprofilen bis zum End of Life
(EoL) unterzogen (vgl. Abb. 39).

Langzeitstabilitat von Direktmethanol-Brennstoffzellen der kW-Klasse

Nachweis 20.000 h Lebensdauer

Cunon® 0.4 .. 08 M
VLK= 5 .. 13 mli{cm* min)

Durchschnittiiche Zollspannung (mV]

537 5372 5374 8376 5378

Zeit [h]

Abb. 39: Langzeittest unter realem Lastprofil

Die Versuchszeit betrug 25.200 Stunden, wobei 20.000 Betriebsstunden im Hybridsystem
nachgewiesen werden konnten. 20.000 Betriebsstunden entsprechen auch dem
Lebenszyklus eines Fahrzeugs im Material Handling Bereich. Durch die Entwicklung und die
Validierung des DMFC-Systems wurde gezeigt, dass dieses fir den Einsatz in einem
Horizontalkommissionierer geeignet ist und die technotkonomischen Anforderungen an das
System fur eine Kommerzialisierung nicht nur erfillt, sondern auch ubertroffen werden. Mit
einer nachgewiesenen Lebensdauer des DMFC-Systems von 20.000 Betriebsstunden
wahrend eines Langzeitversuchs mit einem anwendungsbezogenen, hoch dynamischen
Lastprofil ist ein Meilenstein fiir die Kommerzialisierung von DMFC-Systemen in der leichten
Traktion erreicht.

3.4.2 Wichtige Arbeitsergebnisse

Im Rahmen des Helmholtz Validierungsfonds, einem von der Helmholtz Gemeinschaft
initiiertem Fonds zur Unterstlitzung von Techniken, deren Status nahe der Kommerzia-
lisierung ist, wurde das DMFC-System fir den Einsatz in Telekommunikationseinrichtungen
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und bei anderen wichtigen Verbrauchern, die auch im Falle eines Stromausfalls unbedingt
verflgbar sein mussen als unterberechungsfreie Stromversorgung (USV) weiterentwickelt.
Dabei musste sichergestellt werden, dass es bei Netzausféllen zuverldssig anspringt und
ohne Nachtanken 72 Stunden oder langer betrieben werden kann.

Im  Validierungsvorhaben DMFC-USV  zur sicheren und unterbrechungsfreien
Stromversorgung bzw. Notstromversorgung stellen sich hinsichtlich des Einsatzprofils, im
Gegensatz zur leichten Traktion, neue Herausforderungen. Die Dauerleistung dieser
Systeme liegt bei rund 2 kW und die erforderliche Lebensdauer liegt bei rund 10 Jahren. In
diesem Zeitraum befindet sich das System einen groen Teil der Zeit im Standby und es
muss sichergestellt werden, dass es wahrend dieser Zeit nicht zur Degradation der
elektrochemisch aktiven Bereiche kommt. Daher werden Mdglichkeiten untersucht, wie eine
Degradation gerade in den Standby-Phasen vermieden werden kann.

3421 Langzeitstabilitdét der Membran-Elektroden-Einheiten

Die Lebensdauer eines DMFC-Systems flr die unterbrechungsfreie Stromversorgung (USV)
bzw. die Notstromversorgung soll mindestens 10 Jahre betragen. Entsprechend missen
auch die MEAs auf diese Lebensdauer ausgelegt sein. Typisch fir den Betrieb einer USV ist
der Wechsel zwischen Betriebs- und Stillstandsphasen. Es wird angenommen, dass
wahrend der Lebensdauer von 10 Jahren (86.400 Stunden) 5000 Betriebsstunden absolviert
werden (s. Abb. 40). Wahrend der restlichen Zeit steht das System still. Als kontinuierliche
Betriebszeit werden 72 Stunden angenommen.

| Stillstand

B Funktionstests
Betrieb 24h

M Betrieb 72h

200

N T | | | A A

Abb. 40:  Verteilung der Lebensdauer auf die verschiedenen Betriebszustande (oben) und
schematische Darstellung ber Betriebs- und Stillstandsphasen innerhalb eines
Jahres (unten)

Da auch kirzere Betriebsdauern sowie regelméafRige Funktionstests vorkommen werden,
wird angenommen, dass wahrend der Lebensdauer etwa 220 An- und Abfahrvorgange
vorkommen. Ziel der Langzeituntersuchungen ist daher, die Stabilitdét der MEAs Uber die
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gesamte Lebensdauer mit den erforderlichen Betriebs- und Stillstandsdauern, sowie den An-
und Abfahrvorgangen nachzuweisen. Wahrend aus dem bereits abgeschlossenen Projekt
zur entwicklung eines DMFC-Systems fur einen Horizontalkomissonierer bereits
umfangreiche Erkenntnisse Uber die Alterung von MEAs im Dauerbetrieb bestehen, waren
fir das USV-System insbesondere die Alterung im Stillstand und das h&ufige An- und
Abfahren eine Herausforderung. Hier mussten Betriebsstrategien entwickelt werden, die eine
UbermaRige Verringerung der Zellspannungen verhindern. Dazu wurden Versuche an
kleinen Testzellen, sowie an Short-Stacks, die aus 5 Zellen der fir den USV-Stack
vorgesehenen GroRe bestehen, duchgefihrt.

3.4.2.2 Dauerbetrieb

Das System ist auf 5000 Betriebsstunden wahrend der Lebensdauer ausgelegt. Eine
Alterung von 10 pV/h ist daher maximal tolerierbar. Als realitdtsnaher Betriebspunkt wird flr
alle Alterungsmessungen der Betrieb bei 0,1 A/lcm2 und 70 °C mit 0,75 M Methanollésung
gewahlt. Es wurden MEAs von 4 verschiedenen Herstellern untersucht. Die MEAs wurden
mit einer etablierten Prozedur eingefahren und Kennlinien aufgenommen. Danach wurden
die MEAs im Dauerbetriecb mit 0,1 A/cm? belastet und alle 500 Stunden nach der
Wiederholung der Einfahrprozedur Kennlinien aufgenommen. Da die Leistung sich in den
ersten 500 Stunden noch verbesserte wurde die Kennlinie nach 500 Stunden als
Ausgangszustand gewahlt. Danach wurde die Abnahme der Zellspannung uber 1000
Stunden beobachtet. Bei den verwendeten MEA wurde innerhalb weiterer tausend Stunden
eine Abnahme der Zellspannung zwischen 0 und 10 mV beobachtet. Die Alterungsrate liegt
also in allen Fallen bei maximal 10 pV/h. In Abb. 41 ist dies an einem Beispiel dargestellt.
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Abb. 41: Alterung einer MEA im Dauerbetrieb. Nach einer Leistungsverbesserung in den
ersten 500 Stunden nimmt die Zellspannung langsam ab.
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3.4.2.3 Stillstand

Da das System wéahrend der Lebensdauer tber 80.000 Stunden im Stand-by sein wird, sind
hier nur extrem geringe Alterungsraten tolerierbar. Als Grenze wurde 1 puV/h festgelegt. Um
diese geringe Alterung nachweisen zu kénnen, sind bereits Versuchsdauern von mindestens
5000 h erforderlich, damit dann eine Verringerung der Zellspannung von <5 mV
nachgwiesen werden kann. Noch kleinere Anderungen sind nicht reproduzierbar
nachzuweisen.

Um die MEAs im Stillstand mdglichst zu schonen, wurden verschiedene Stillstandsstrategien
getestet. Aus bisherigen Untersuchungen Uber die Alterungsmechanismen ist bekannt, dass
bei zu hohen Potentialen an der Anode im Katalysator enthaltenes Ruthenium oxidiert wird
und zur Kathode diffundert, wo es den Pt-Katalysator vergiftet. Zum einen wurden die Zellen
mit Stickstoff getrocknet um die Diffusion der I8slichen Spezies zu verhindern. In anderen
Varianten wurde versucht, den Anstieg des Anodenpotentials zu verhindern. Dies geschah
zum einen durch eine dauerhafte Versorgung der Anode mit Methanollésung. Zum anderen
wurden Anode und Kathode geschlossen um das eindringen von Sauerstoff zu verhindern.
Dabei wurden einmal die Betriebsmedien in der Zelle belassen, ein anderes Mal wurde die
Zelle auf beiden Seiten mit Wasser gefillt, um die Betriebsmedien zu verdrangen. Zum
Vergleich wurde bei einer Zelle nur die Anodenseite verschlossen, die Kathode jedoch offen
gelassen. In Tab. 9 sind die untersuchten Stillstandstrategien dargestellt.

Bezeichnung Anode Kathode

Feucht verschlossen verschlossen

Trocken mit N, getrocknet, offen mit N, getrocknet, offen
Wasser mit Wasser gespllt, mit Wasser gespllt,
Versorgt, zu methanolldsung umgewalzt verschlossen
Versorgt, offen methanolldsung umgewalzt offen

Nur abgeschaltet verschlossen offen

Tab. 9: Stillstandstrategien

Es zeigt sich, dass die Alterungsrate stark von der gewahlten Stillstandsstrategie abhangt.
Insbesondere die Alterungsrate in den ersten 2000 Stunden kann die maximal tolerierbare
Alterungsrate von 1 uV/h erheblich Ubersteigen (s. Abb. 42). Diese geringe Alterungsrate
kann insbesondere erreicht werrden, wenn die Anode kontinuierlich mit Methanol versorgt
wird. Es hat sich gezeigt, dass der Methanolverbrauch dabei vernachlassigbar ist. Die
geringe Startspannung einer MEA ist wahrscheinlich auf nicht vollstdndiges Einfahren zu
Versuchsbeginn zurtickzufiihren. Es ist davon auszugehen, dass die Startspannung wie bei
den anderen MEAs bei 0,49V liegt. Ein ahnlicher Effekt kann erreicht werden, indem
Anoden- und Kathodenraum beim Herunterfahren mit Wasser gefllt werden.
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Abb. 42: Alterung bei unterschiedlichen Stillstandstrategien

Hierzu misste jedoch beim realen System Wasser vorgehalten werden, was unpraktisch ist.
Einfache Verfahren, bei denen die Zellen einfach verschlossen werden oder unverschlossen
im Stillstand belassen werden, fihren inshesondere zu Beginn zu einer starkeren Alterung
und sollten daher vermieden werden

3.4.2.4 Intervallbetrieb

Um den Einfluss des haufigen An- und Ausschalten des Systems auf die Lebensdauer der
MEAs zu untersuchen, wurde die Alterung im Intervallbetrieb dargestellt. Dabei wurden die
MEAs alle 12 Stunden fir 3 Stunden in Betrieb genommen und dann wieder abgeschaltet.
Innerhalb von 10 Wochen wurden so 140 An- und Abfahrvorgange durchgefuhrt. AuBerdem
werden 420 Betriebsstunden und 1260 Stunden im Stillstand absolviert.
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Abb. 43: Alterung bei unterschiedlichen Stillstandstrategien (links: gesamte Kennlinie,
rechts: Ausschnitt)

Da es beim Anfahren des Systems darauf ankommt, méglichst schnell Strom zu erzeugen
und durch das Belasten des Systems auch das Aufheizen beschleunigt wird wurde weiterhin
getestet, ob die Temperatur, ab der das System belastet wird, einen Einflu auf die Alterung
hat. Daher wurden 3 MEAs je ab 25 °C, 30 °C und 35 °C elektrisch Schrittweise mit einem

70




Zunehmenden Stom belastet. Die Nennleistung war bei jeweils 10 °C héheren Temperaturen
erreicht. Aufgrund der Messungen zur Alterung im Stillstand und im Dauerbetrieb war zu
erwarten, dass die Zellspannung wahrend des Dauerbetriebs um 12 mV bei 0,1 A/cm?2
abnimmt. Es wurde jedoch beobachtet, dass die Zellspannung bei einer Belastung der MEAs
ab 30 °C oder 35 °C nicht abnimmt, bei einer Belastung ab 25 °C nur um 4 mV (siehe Abb.
43). Statt der befurchteten zusatzlichen Alterung durch haufiges An- und Ausschalten findet
also eine Verringerung der Alterung statt. Dies insbesondere, wenn die MEA nicht bei zu
niedrigen Temparaturen belastet wird. Die MEAs sind also fur den Betrieb in einem USV-
System geegnet und eine Belastung ist ab einer Temperatur von 30 °C ohne Schadigung
moglich.

3.4.25 Reaktivierung

Im vorigen Abschnitt wurde beobachtet, dass haufiges An- und Abschalten zu einer
geringeren Alterung der MEAs fihrt, als Dauerbetrieb oder dauernder Stillstand. Daher
wurde versucht, den dort beschriebenen Intervallbetrieb zur Reaktivierung der nach langem
Stillstand gealterten MEAs zu nutzen. Dabei wurden die Zellen ab 35 °C belastet. Wie in
Abb. 44 zu sehen ist, steigt die Zellspannung nach der Reaktivierung insbesondere bei den
Zellen an, die vorher die stékste Alterung aufwiesen. Die eine Zelle, bei der die Zellspannung
abnahm, war durch einen Teststandfehler ohne Methanol betrieben und dadurch irreversibel
geschadgt worden.
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Abb. 44: Alterung bei unterschiedlichen Stillstandstrategien, letzter Datenpunkt jeweils
nach 1 Woche Intervallbetrieb zur Reaktivierung
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Als Ergebnis der Untersuchungen zur Stillstandsalterung stehen also 2 Betriebsoptionen zur
Verfiigung, mit denen eine tolerierbare Alterung fir eine Standzeit von 10 Jahren errecht
werden kann: Entweder werden die MEAs durch stéandige Versorgung mit Methanollésung
besonders schonend in den Stillstand versetzt, oder die MEAs werden, wenn sie zu stark
gealtert sind, durch einen Intervallbetrieb reaktiviert.

3.4.2.6 Alterung an Short-Stacks

Ausgewdhlte Messungen wurden auch an Short-Stacks durchgefiihrt, um die Ubertragbarkeit
der Messungen an Einzelzellen auf das Alterungsverhalten eines kompletten Stacks im
System zu gewahrleisten. Es zeigte sich, dass hier ebenso, wie an den Einzelzellen die
Alterung minimiert werden kann, wenn die Stacks im Stillstand kontinuierlich mit Methnaol
versorgt werden (s. Abb. 45).

07

= 06

=

2

Zos T ——

o e = ah— S

®

e 04 ¥

s -

©

Z 03

Q

(5]

S 0o —— JM-AVKZ-RW-87

g —— [ C-AVKZ-RW-89

=< ——|R-AVKZ-RW-95
0,1 ——EM-AVKZ-RW-98

—=SC-AVKZ-RW-101
0 | | |
0 1000 2000 3.000 4000 5000 6000 7.000 8000 9000

Operating hours [h]

Abb. 45: Alterung an Short Stacks, bei denen die Anode im Stillstand mit Methanol
versorgt wird
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35 Polymerelektrolytmembran-Elektrolyse

3.5.1 Ziele und Tatigkeitsfelder

Fir die Zukunft der Energieumwandlung und -speicherung wird erwartet, dass sie auf der
Herstellung und Lagerung von Wasserstoff durch die Wasserelektrolyse basieren wird®. In
diesem Szenario wird der Wasserelektrolyse eine Schliisselrolle bei der Schaffung einer
Energiematrix auf Basis erneuerbarer, aber intermittierende Stromquellen (z. B. Windkraft-
anlagen und Photovoltaik) zugewiesen. Wasserstoff hat den Vorteil in der Lage zu sein
verschiedenste Nutzungspfade zu bedienen wie Verkehr, Chemikalien, griine Herstellung
von Dungemitteln, Regeneration der Elektrizitaét durch Brennstoffzellen und auch zunéchst
SchlieBen eventueller Energiellicken mithilfe der Methanisierung durch Kopplung mit der
CO,-Abtrennung. Daruiber hinaus kann die Herstellung, Lagerung und Verteilung von
Wasserstoff sowohl zentral als auch dezentral erfolgen und bietet derzeit die einzige
Mbglichkeit der Enegiespeicherung von mehereren Gigawattstunden®.

Zum jetzigen Zeitpunkt sind nur alkalische und Polymer-Elektrolyt-Membran (PEM)
Wasserelektrolyseure kommerziell verfiigbar*®. Um die zukiinftige Nachfrage nach Wasser-
Eelektrolyseuren decken zu kénnen mussen jedoch die Investitions- und Betriebskosten
drastisch verringert werden. Darlber hinaus ist es von grundlegender Bedeutung
Elektrolyseure zu entwicklen, die in der Lage sind bei hohen Stromdichten, variabler Teillast
und Uberlast sowie bei Start-/Stop-Zyklen betrieben zu werden. Diese Anforderungen
erfillen vor allem PEM Wasserelektrolyseure bei der Kopplung mit intermittierenden
Stromquellen. In jedem Fall sind jedoch noch die hohen Kosten fir PEM Wasserelektrolyse
Komponenten (basierend auf Materialien wie Platin, Iridium und Titan) hinderlich fir seine
groR angelegte kommerzielle Anwendung®. Obwohl kontinuierich an der PEM
Wasserelektrolyse weiter geforscht wird missen die Belastung durch die teuren Werkstoffe
verringert oder diese Materialien sogar vollstandig durch konstengiinstigere Varainten
ausgetausch werden?.

Die Arbeiten der Abteilungen ,Elektrochemie Elektrolyse — EEL" und ,Verfahrenstechnik
Elektrolyse — VEL" konzentrieren sich auf die Entwicklung grof3technischer Elektrolyseure mit
Polymerelektrolytmembran (PEM) zusammen mit auf diesem Gebiet fihrenden In-
dustrieunternehmen. Dabei stehen Themen wie Kostenreduktion, Erhéhung der
Lebensdauer und Leistungsdichte im Fordergrund. Konkret geht es zum einen um die
Entwicklung neuer Membrantypen fiir die PEM-Elektrolyse, um die bisher verwendeten 175
bis 200 um dicken extrudierten Nafion-Membranen zu ersetzen, die in den geplanten
GroRR3systemen keine ausreichende mechanische und chemische Stabilitdt unter Driicken
von mehr als 50 bar aufweisen. Zum anderen geht es vorrangig um die Reduktion und im
Idealfall komplette Substitution der Ublicherweise verwendeten Platingruppenmetalle Iridium,
Ruthenium und Platin, die heute mit einer Beladung von bis zu 6 mg/cm2 fur die katalytische
Reaktionen eingesetzt werden. Um den Einsatz der PEM-Elektrolyse im GW-Maf3stab fur die
Speicherung groRer Energiemengen aus regenerativ erzeugtem Strom wirtschaftlich zu
ermoglichen, muss der Einsatz der Platingruppenmetalle um mindestens 90 % reduziert

1. Mergel, M. Carmo and D. Fritz. Transition to Renewable Energy:Status on Technologies for Hydrogen
Production by Water Electrolysis, D. Stolten, V. Scherer, Editors, p. 423-450, Wiley-VCH, Weinheim (2013).

2 M. carmo, D. Fritz, J. Mergel and D. Stolten, International Journal of Hydrogen Energy, 38, 4901-4934 (2013).
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werden bei gleichzeitiger Steigerung der Uberlastfahigkeit der Membran-Elektroden-
Einheiten auf mehr als 6 W/cm? und einer Dauerstabilitdt von 40.000 Stunden. In einem
weiteren Arbeitspaket werden neue kostengiinstige Materialien und Beschichtungstechniken
fur metallische Separatorplatten und Stromverteiler entwickelt, um den Anteil der Kosten von
heute 48 % an den Stack-Kosten ebenfalls nachdriicklich zu reduzieren.

3.5.2 Wichtige Arbeitsergebnisse

3.5.2.1 Katalysatorscreening fur die PEM-Wasserelektrolyse

Auf Kohle getragerter Platin Pt/C-Katalysatoren sind seit langem als das aktive Material fur
die Wasserstoffentwicklungsreaktion in der PEM Wasserelektrolyse bekannt. Ein Ansatz, um
die Platinbeldaung innerhalb der Elektroden zu reduzieren wird durch die Legierung von
Platin mit kostengiinstigen Ubergangsmetallen M (wie beispielsweise M = Ni, Co, Cu und Bi),
oder Ubergangsmetalloxiden (wie SnO,, TiO,, WO,) verfolgt. Idealerweise wird die Legierung
in einer Kern-Hulle-Konfiguration synthetisiert. Dabei bestehen das Kernelement aus einem
kostengiinstigen Ubergangsmetall und die Schale aus einem edleren und aktiven Element
(im vorliegenden Fall Pt). Im Allgemeinen gelten Katalysatoren mit einer groRen aktiven
Oberflache fur die Elektrokatalyse als vorteilhaft. Dabei gelten vor allem Mehrkomponenten-
legierungen als besonders vielversprechend fir die Erhéhung der aktivewn Oberflache und
damit verbunden der Erhohung der elektrochemsichen Aktivitat. Wéahrend Platin in
Verbindung mit Ubergangsmetallen eine vielversprechende Leistung fiir die Wasserstoft-
entwicklungsreaktion zeigt, ist die Langzeitstabilitat der Pt-M Elektroden in der sauren PEM
Umgebung noch nicht nachgewiesen worden. Fir die vorliegende Studie kam das folgende
Verfahren fur die Herstellung und Charakterisierung von Pt-M Katalysatoren zum Einsatz:
Pt.M,-Legierungen (mit M = Bi, Co, Cu, Ni, Fe, 20 Gew.-% Metall auf Ruf3) wurden durch
reaktives Tempern in Hp-Atmosphére hergestellt. Die hergestellten Katalysatoren wurden
physiko-chemisch unter Verwendung von Transmissionselektronenspektroskopie (TEM),
Rontgendiffraktiometrie (XRD), Réntgenphotoelektronenspektroskopie (XPS) und induktive
gekoppeltes Plama mit Massenspektrometrie (ICP-MS) charakterisiert. Ferner wurden die
Katalysatoren mit Hilfe der Cyclovoltammetrie und der ,linear sweep“ Voltammetrie sowie
durch die Aufnahme von Polarisationskurven, unter Verwendung von 25 cm? Einzelzellen,
elektrochemsich analysiert.

Die Analyse mittels Transmissionselektronenspektroskopie (TEM) in Abb. 46 zeigte einen
dramatischen Anstieg der elektrochemisch aktiven Oberflache (ECSA) von 5,3 m? g™ (vor
dem Auslaugen) auf 74,5 m? g™ (nach dem Auslaugen). Dies kann durch die Auflésung der
Legierung in Kombination mit der Morphologie der Tragerkatalysatoren erkléart werden. das
Auslaugen beziehungsweise das Auflésen von Legierungen der Pt-M-Katalysatoren wurde
bereits fur die PEM-Brennstoffzellle als wirksame Methode eingesetzt um die Oberflache von
Katalysatoren zu vergroRern und dadurch die Aktivitat derselben zu erhdhen 3. Dies wurde
durch bevorzugte Auflésung, Entfernung oder spinodale Entmischung der Bimetall-
Legierungen erreicht, wobei das weniger edlere Metall aufgelést wurde, wahrend die edleren
Metallatome als eine portse Skelettstruktur zurtick blieben.

® peter Strasser et al, Lattice-strain control of the activity in dealloyed core—shell fuel cell catalysts, Nature
Chemistry, 2, 454-460 (2010) doi:10.1038/nchem.623.
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Vor dem Auslaugen

Nach dem Auslaugen

Abb. 46: Transmissionselektronenmikroskopie-Aufnahmen von Pt;Biz/C vor dem Auslau-
gen (obere Abbildung) und nach dem Auslaugen in H,SO, (untere Abbil-
dung). Aufgrund der Auslaugung von Bi kommt es zu einer Aufkonzentrierung
von Pt-Nanopartikeln und damit verbunden zu einer Zunahme der elektroche-
misch aktiven Oberflache (ECSA).

Abb. 47 zeigt die Massenaktivitdten von verschiedenen Pt-M-Katalysatoren die unter
Verwendung der rotierenden Scheibenelektrode (RDE) in 0,5M H,SO, elektroschemisch
charakterisiert wurden. Von den 17 synthetisierten Katalysatoren stellten sich PtBi (3:1) und
PtNi (1:3) als die vielversprechensten Katalysatoren fir die Wasserstoffentwicklungsreaktion
im sauren Medium heraus. Die erhaltenen Daten bestétigen auch die aus den TEM-
Untersuchungen erhaltenen Informationen. Die mittels der RDE ermittelten hohen
Massenaktivitaten dieser beiden Katalysatorzusammensetzungen kdnnen durch die jeweils
hohen elektrochemisch aktiven Oberflaichen erlautert werden. Elektronische und
Spannungseffekte kdnnen ebenfalls eine wichtige Rolle spielen in der Aktivitatssteigerung fur
die Wasserstoffentwicklungsreaktion. Durch die Legierung von Pt mit anderen Metallen kann
die elektronische Bindungsenergie von Pt gesenkt werden wodurch die elektrochemische
Reaktion bereits bei niedrigeren Uberspannungen geférdert wird.

77
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Abb. 47: Massenaktivitaten der synthetisierten Pt-M-Katalysatoren untersucht an der

rotierenden Scheibenelektrode (RDE) in 0,5 M H,SO,

3.5.22 Katalystor beschichtete Membranen (CCMs) mit reduzierter Pt-Beladung -
Einzelltests

Um verfuigbare kommerzielle Materialien sowie alternative Katalysatoren fur die PEM-
Elektrolyse zu vergleichen ist es wichtig einen Benchmark festzulegen. Dazu dienten in
diesem Fall ein herkdmmlicher IrO,-Katalysator fiir die Anoden, ein Pt/C-Katalysator fiir die
Kathode sowie Nafion 117 als Membran. Diese Materialien wurden zu CCMs verarbeitet und
bei 80 °C in Einzelzellen elektrochemisch charakterisiert. Dabei wurde bei einer Stromdichte
von 2 Alcmz2 eine Zellspannung von 1,9 V erreicht. Bisher wurde fiir die Herstellung dieser
CCMs standardmaRig eine Ir-Beladung von 2 — 3 mg,/cm2 und eine Pt-Beladungen 0,8 —
1,5 mgp/cm? eingesetzt. Abb. 48 zeigt Einzelzelltests unter Verwendung der hergestellten
PtBi (3:1) und PtNi (1:3) Katalysatoren, wobei die Kathodenbeladungen drastisch reduziert
werden konnten (von 0,8 mgp/cm?2 auf 0,025 mgp/cm?) ohne die Zellleistung zu beeinflussen.
Derzeit wird daran gearbeitet, die Langlebigkeit der CCMs mit reduzierter Pt-Beladung zu
verbessern, um den Einsatz dieser Pt-M-Katalysatoren im Dauerbetrieb in PEM-
Elektrolyseuren zu ermdglichen.
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Abb. 48: Einfluss der Pt-M-Beladung der Kathode auf die Performance der PEM-
Wasserelektrolyse. Die Zelle wurde bei 80°C und atmosphéarischem Druck
betrieben.

3.5.2.3 MEA-Fertigungstechnik

Um die Homogenitat von grof3flachigen Elektroden, die im IEK-3 Uber ein Rolle-zu Rolle
Verfahren hergestellt werden, zu Uberprifen, wurden in friheren Arbeiten Kohlesubstrate fur
die Herstellung von Membran-Elektroden-Einheiten (MEE) in Bezug auf ihre Dicken-
verteilung untersucht. Es wurde dafur eine Methode aufgebaut, mit der die Dickenverteilung
und die Flachengewichtsverteilung Quadratmeter grofRer Substratproben ermittelt werden
konnen. Die Untersuchungen zeigten, dass die fir die Gasdiffusions-Elektrode-(GDE)-Route
verwendeten, kommerziellen Kohlenstoffsubstrate Dickenschwankungen von bis zu 10 %
aufwiesen. Diese Schwankungen Ubertragen sich bei der verwendeten Rakelbeschichtung
auf die Schwankungen der Katalysatorbelegung in den produzierten Elektroden und sind
daher fir die Produktion nur wenig geeignet. Andere Substratmaterialien werden fur den
Herstellungsprozess bendtigt.

Da zudem die Kohlenstoffsubstrate fiir die Herstellung von Anoden fiir die Polymerelektrolyt-
Wasserelektrolyse nicht verwendet werden kdnnen, da die Kohle im Betrieb oxidiert werden
und sich abbauen wiirde, wurde begonnen, den Herstellungsprozess fiir Elektroden Uber die
Rolle-zu-Rolle Anlage von der GDE-Route auf die Elektrodentransfer-Route umzuristen.
Abb. 49 zeigt die Unterschiede zwischen der GDE-Route und der Elektrodentransfer-Route,
bei der sich die Elektrode von der Transferfolie nach der Trocknung wieder leicht ablésen
lassen muss. Die Herausforderungen bei der Verwendung der Elektrodentransfer-Route in
einem Rolle-zu-Rolle Prozess besteht darin, dass die Elektrode auf dem Substrat stark
genug haften muss und sich beim Kriimmen Uber die Rollen nicht ablésen darf. Zugleich darf
die Haftung aber nicht zu schwach sein, damit sie sich beim Transferprozess auch wieder
von der Folie ablésen kann. Um homogene Elektroden mit der Rakelbeschichtung in
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Kombination mit der Transfermethode herstellen zu konnen, werden Folien mit einer
geringen Dickenschwankung und einer geringen Oberflachenenergie bendtigt.

GDE-Route
TTOCan”Q Verpressen
— =
— m .
C-Substrat Beschichtung Elektrode MEA
Elektrodentransfer-Route Ablésen der
Transferfolie
TTOCan”Q Verpressen
— m — e
Transfer- Beschichtung Elektrode
Folie

Abb. 49: Vergleich der GDE-Route mit der Elektrodentransfer-Route, bei der die Elektrode
erst auf ein Substrat aufgetragen und getrocknet werden muss und anschlieBend
auf die Membran transferiert wird. Die Transferfolie muss dabei wieder agbel6st
werden kénnen. Auf die so hergestellte mit Katalysator beschichtete Membran
CCM (engl.: Catalyst Coated Membrane) kdnnen dann Diffusionsschichten
aufgelegt werden, um eine MEA wie nach der GDE-Route zu erhalten.

Hierfir wurde zunachst in Versuchsreihen von kommerziellen Folien Quadratmeter grofle
Stiicke in Bezug auf die Dickenverteilung untersucht. Da fir die Bestimmung der Belegung
nach der Beschichtung die Differenzmethode verwendet wird, werden zudem Folien mit einer
geringen Flachengewichtsschwankung benétigt. Aus diesem Grund wurde auch die
Flachengewichtsverteilung der untersuchten Folien ermittelt. Nachfolgende Tabelle fasst die
Untersuchungsergebnisse zusammen.

FG dFG d dd

(mg/ecm?)  (mg/em?) (cm) (cm)
Kohlesubstrat 11,70 0,24 0,0187 0,0005
Kapten 17,90 0,08 0,0125 0,0002
PET 17,70 0,18 0,0123 0,0003
PTFE 70 14,63 0,12 0,0074 0,0002
PTFE 120 24,60 0,30 0,0115 0,0002
PTFE 200 43,71 0,32 0,0205 0,0003
Al 100pm 27,10 0,24 0,0102 0,0001

Tab. 10: Mittelwerte und Standardabweichung der Flachengewichtswerte (FG) und der
Dicken (d) der untersuchten Substrate. Von jedem Material wurde ein zwei Meter
langes und 50 cm breites Substrat untersucht.

Die Messwerte in Tab. 10 zeigen die im Vergleich zu dem bisher verwendeten Kohlesubstrat
deutlich schmalere Dickenverteilung der untersuchten Folie ,PTFE 70 und ,PTFE 120“. Nur
die untersuchte Aluminiumfolie hat noch geringere Dickenschwankungen. Abb. 50 macht die
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Unterschiede in den zentrierten Dicken-H&aufigkeitsverteilungen einer der Folien im Vergleich
zu dem Kohlesubstrat deutlich.

B PTFE-120 pm +/- 2 ym
W Kohlesubstratpym +/- 5 pm

-

-
—

Haufigkeit [-]

o

Caandudid LI

-15-13-11-9 -7 -5 -3 1 1 3 5 7 9 11 13 15
Probendicke [um]

Abb. 50: Zentrierte Haufigkeitsverteilung der gemessenen Dicken von Substrat ,,PTFE 120“
und dem bisher verwendeten Kohlesubstrat.

Die PTFE-Folien erfillen im Gegensatz zu der Aluminiumfolie neben einer geringen
Dickenschwankung zudem die Anforderung einer geringen Oberflachenenergie.
Laborversuche zeigen, dass die Elektroden sich leicht von kleinen beschichteten Folien auf
die Membran Ubertragen lassen. Allerdings sind die Haftkréfte noch zu gering, um den
Laborprozess auf die Rolle-zu Rolle-Anlage vollstandig Ubertragen zu kénnen. Damit die
Katalysatordispersion auf die PTFE-Folie gro3flachig homogen beschichtet werden kann,
missen die statische und die dynamische Oberflachenspannung in der Dispersion an die
Oberflachenenergie der Folie angepasst werden.

&

a(t) _ FW
V= cos(0)
Blasenalter
Dynamische )
Oberflachenspannung Oberfl?ctﬁzzzgznnung
Blasendruck- Kraft-

Tensiometer Tensiometer

Abb. 51: Blasendrucktensiometer (links): Bestimmung der dynamischen Oberflachenspan-
nung; Krafttensiometer (rechts): Bestimmung der statischen Oberflachenspannung

Zu diesem Zweck wurde das Dispersionslabor mit neuer Messtechnik ausgertistet, mit deren
Hilfe diese Anpassung der Oberflachenspannung an das verwendete Substrat zukinfig
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erfolgen soll. In einer aktuellen Dissertation werden zurzeit die Zusammenhénge zwischen
den Oberflacheneigenschaften der Folie, der Oberflachenspannung der Dispersion und den
Haftungseigenschaften der Dispersion, bzw. der Elektrode auf dem Substrat untersucht.

3524 Stack- und Systementwicklung

Um die Technologie der PEM-Elektrolyse realistisch und nachhaltig in den Massenmarkten
der Speicherung von erneuerbaren Energien nach dem Jahr 2020 einsetzen zu kénnen, sind
gegeniiber dem Stand der Technik weitere Technologieentwicklungen erforderlich, um die
unzulangliche Stabilitat und die hohen Kosten der aktuell eingesetzten Technologie zu
verbessern bzw. zu reduzieren.

Im Bereich der Stackentwicklung stellt die Entwicklung kostenginstiger Materialien und
Herstellverfahren ein Entwicklungsfeld dar. In Tab. 11 sind die Entwicklungsziele fir die
Separatorplatte aufgefiihrt. Die Separatorplatten von PEM-Elektrolyseuren, die derzeit aus
beschichtetem Titan hergestellt werden, machen bis zu 25 % der Gesamtkosten des
Systems aus. In einem ersten Ansatz soll deshalb versucht werden, zuerst die Leistung zu
optimieren und dann die kostenintensiven Materialien wie Titan durch kostengiinstige und
korrosionsstabile Materialien zu ersetzen. Durch den Einsatz von metallischen Bipolarplatten
mit einer entsprechenden Beschichtung sollen die Kosten von Flowfield und Separatorplatten
deutlich gesenkt und damit der Anteil an den Gesamtkosten drastisch reduziert werden.

Lebensdauer 40.000 h

Druckfeste Konstruktion fur Driicke > 50 bar

Integriertes Kihlsystem mit innerem Kiihliflowfield falls erforderlich

Optimale Verteilungsstruktur fir die Medien

Gestaltfestigkeit bei dynamischen Druckwechsel / Temperaturveréanderungen

Ersatz von Titan durch kostengtinstige Materialien

Optimale Flachenpressung fur Kontaktierung / Minimierung Innenwiderstand

Hohe Stromtragfahigkeit

Integration von Stutzstrukturen fur Dichtsysteme

Integration in das Gesamtsystem inkl. Endplatten und Verspanntechnologie

Tab. 11: Entwicklungsziele Separatorplatte

Zur Evaluierung geeigneter Substrat- und Beschichtungsmaterialien fir die Herstellung von
Separatorplatten steht eine nach IEK-3-internem Entwurf konstruierte Korrosionsmesszelle
zur Verfugung, die eine Material-Charakterisierung und Degradationsversuche (Dauer-
versuche) mithilfe elektrochemischer Messmethoden ermdglicht. Dazu werden die zu
untersuchenden Materialien einem fixen Potential innerhalb einer Elektrolytldsung
ausgesetzt und dabei die Anderung der Oberflachenbeschaffenheit der Materialproben bei
kontant gehaltenem Potential Giber Zeit untersucht (vgl. Abb. 52).
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Abb. 52: links: Korrosionsmesszelle; rechts: Darstellung von Probenaufnahmen im Vorher-
INachher-Vergleich einer Edelstahlprobe mit TiN-Beschichtung in 0,005 M H,SO,-
LOsung bei 50 °C und einem Potential von 2,00 V (vs. RHE).

Um die Leistung und den Wirkungsgrad der PEM-Elektrolyse zu steigern spielt die
Designentwicklung von Separatorplatten eine groRe Rolle. Bei der Entwicklung der
Separatorplatte liegt der Fokus darauf, zuverlassig eine gleichméaRige Durchstromung aller
Zellen im Stack zu erreichen. Unter der Randbedingung eines niedrigen elektrischen
Widerstands und moderater Druckverluste bei der Durchstromung soll das Flowfielddesign
dieser Anforderung gerecht werden. Mit Hilfe von CFD-Analysen (vgl. Abb. 53) werden
unterschiedliche Strdmunungsaspekte in Elektrolyseuren untersucht und optimiert. Ziel
dieser Optimierung ist eine Minimierung des Druckverlustes und eine gleichméaRige
Geschwindigkeitsverteilung uber alle Kanale, damit die Katalysatorschichten gleichmafig mit
Wasser versorgt werden und eine ausreichende Kihlung sichergestellt wird. Gleichzeitig
fuhrt die Minimierung des Strdmungsverlustes zu einem verringerten Energiebedarf zur
Versorgung der Peripheriekomponenten (Pumpen usw.) im gesamten System.

Pressure
PressureContour

3.394e+002
3.182e+002
2.970e+002
2.758e+002
2.545e+002
2.333e+002
2.121e+002
| 1.909e+002
1.697e+002
| 1.485e+002

1.273e+002
1.061e+002
8.485e+001
6.364e+001
4.242e+001
2.121e+001
0.000e+000

[Pa]

Abb. 53: CFD-Druckverteilungsuntersuchung fiir den Auslassmanifold des Rahmens
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Die Ergebnisse aus den CFD-Analysen flossen in die Konstruktion eines Dichtrahmens fiir
ein wellenférmiges Flowfield ein, bei dem die Kanéle, die das Manifold mit dem Flowfield
verbinden, so verandert werden, dass eine gleichmaRig verteilte Stromung durch die Zelle
entsteht Abb. 54 zeigt die Konstruktion von zwei Halbzellen im Elektrolysestack. Dieses
Konzept ist unter Beriicksichtigung der Gasentwicklung und des zuverlasigen Gasaustrags
Uber der gesamten Zellflache entwickelt worden. Wahrend das Reaktionswasser durch eine
Zelle flieRt, erhdht sich der Gasphasenanteil im Verhaltnis zur Flissigphase und damit auch
die Stromungsgeschwindigkeit. Um mogliche Probleme bei der Gasabfuhrung im
Auslassbereich zu vermeiden, werden bei diesem Konzept jeweils eine Einlasso6ffnung zum
Verteilen des Reaktionswassers und zwei Auslassoffnungen zum Sammeln der
Reaktionsgase eingesetzt.

Sinterkorper

Rahmen

Flowfield

Rahmen

Sinterkorper \ {/;,s,'
/-/

Abb. 54: Explosionszeichnung des Zusammenbaus von Separatorplatte, Dichtrahmen und
Stromverteiler.

In PEM-Elektrolyseuren haben die Stromverteiler mehrere Funktionen: Sie verleihen der
empfindlichen Membran Stabilitait und schitzen diese vor Durchbruch, verteilen die
Elektronen und transportieren die flissigen Reaktanden und die Produktgase; dabei miissen
sie der hochkorrosiven Umgebung widerstehen und ihre Struktur auch unter hohen Driicken
beibehalten. Normalerweise kommen als anodische Stromverteiler portése Titansinter-
scheiben zum Einsatz. In Bezug auf eine homogene Strom- und Medienverteilung auf
Zellebene, insbesondere im Hochstrombereich, werden unterschiedliche Materialien mit Hilfe
von Widerstandsmessungen, Porositatsanalysen, Gas- und Wasserpermeabilitats-
messungen untersucht. Neben der Erfassung physikalischer Parameter des Stromverteilers
werden Computersimulationen durchgefihrt, um zu einem besseren Verstdndnis des
Stofftransports zu gelangen. Abbildung Abb. 55 zeigt die Ergebnisse einer Simulation. Es
wurde die Wasserverteilung in einem porésen Stromverteiler unter dem Einfluss einer
injizierten Wasserfront betrachtet. Die urspriingliche Porenverteilung wurde modifiziert, so
dass ein Gefélle des Porendurchmessers von der Separatorplatte (unten) zur
Katalysatorschicht (oben) entstand. Das Ergebnis aus Abb. 55 entstammt einer
Parameterstudie zur PorengréRenverteilung mit dem Ziel eines PorengréfRengradienten
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senkrecht zur Ebene, der dazu fuhren soll, dass das an den Katalysatoren ankommende
Wasser gleichmaRig verteilt wird.
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Abb. 55: Zweidimensionale Simulation der Wasserdurchdringung in einem Stromverteiler
aus gesintertem pordsem Titan, mit dem Entwicklungsziel einer angepassten
PorengréRRenverteilung, die zu einer gleichmaBigen Wasserzufuhr zu der
Katalysatorschicht fuhrt.

Alle Ergebnisse flieRen schlie3lich in die Entwicklung eines Stackdesigns mit den
entsprechenden Separatorplatten und Stromverteilern fir die PEM-Elektrolyse ein. Am IEK-3
werden fur unterschiedlich groRen aktive Flachen Einzelzellen bzw. Shortstacks inklusive der
dazu bendtigten Endplatten konzipiert und aufgebaut. Der Aufbau eines 7-zelligen Short-
stacks (s. Abb. 56) erfolgte im 100 cm? Zelldesign. (Aufbau: Bipolarplatte; MEA; Endplatten).
Das Stackdesign lasst einen Differenz- sowie Gleichdruckbetrieb bis 50 bar zu. Der Stack ist
im konstanten und dynamischen Betrieb getestet worden. Zur Charakterisierung des Stacks
wurden Polarisationskurven aufgenommen. Es konnte eine Leistung von 5,0 kW erreicht
werden und bei 2 A/cm? liegt die Spannung bei 1,9 V.
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Abb. 56: links: PEM-Elektrolyse Short-Stack im 100 cm2-Design; rechts: Polarisaionskurve

Zusammengefasst lasst sich feststellen, dass mit Hilfe der durchgefiihrten Simulationen und
Konstruktionen eine zuverlassig arbeitende Zelle mit einer aktiven Flache von 100 cm?
entwickelt werden konnte, die auch in Stacks ihre Funktion bewiesen hat. Der Druckverlust
aufgrund der Wasserstromung stimmt mit den Simulationsergebnissen Uberein und auch
hinsichtlich der Korrosionsstabilitit der Materialien wurden die Anforderungen erfllt.
Aufgrund dieser Ergebnisse wird im nachsten Schritt dieses Stack-Konzept auf 300 cm?
aktive Zellflache hochskaliert.

Im Rahmen der Systementwicklung werden das Zusammenspiel der notwendigen System-
komponenten und die Entwicklung von optimierten Regelungs- und Steuerungsstrategien,
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die zum Betrieb eines PEM-Elektrolyse-Stacks notwendig sind, untersucht. Ein Auszug der

dort durchgefuhrten Studien gibt das Kapitel 4.4 wider.
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A comprehensive review on PEM water electrolysis

International journal of hydrogen energy, 38 (12) 2013, pp. 4901-4934, DOI:
10.1016/j.ijhydene.2013.01.151

Schalenbach, M.; Fritz, D.; Carmo, M.; Mergel, J.; Stolten, D.

Pressurized PEM water electrolysis: Efficiency and gas cross14921-14933

International journal of hydrogen energy, 38 (35) 2013, pp. 14921-14933, DOI:
10.1016/j.ijhydene.2013.09.013

Wichtige Patente

Patentanmeldung:

Federfuhrender Erfinder PT Bezeichnung

M. Schalenbach 1.2639 Elektrochemische Elektolysezelle sowie
Verfahren zum Betreiben derselben

M. Schalenbach 1.2642 Elektrochemische Elektrolysezelle fiur die
Wasserelektrolyse  sowie  Verfahren  zum
Betreiben derselben

M. Schalenbach 1.2661 Elektrochemische Seperation von chemischen
Elementen aus einem Elektrolyten sowie
Vorrichtung zur Durchfiihrung des Verfahrens

M. Stahler 1.2678 Elektrochemische Zelle sowie Verfahren zur
Herstellung derselben

M. Schalenbach 1.2681 Brennstoffzelle sowie Verfahren zum Betreiben
derselben

M. Schalenbach 1.2686 Verfahren sowie Vorrichtung zur Trennung von

chemischen Elementen (Tragerfluid)

M. Schalenbach 1.2687 Verfahren sowie Vorrichtung zur Trennung von
chemischen Elementen
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3.6 Verfahrens- und Systemanalyse

3.6.1 Ziele und Tatigkeitsfelder

In diesem Bereich werden energietechnische Verfahrens- und Systemanalysen fur
Planungs- und Beratungsaufgaben durchgefiihrt. Datenrecherchen und Systemsimulationen
dienen der Ermittlung von Energie- und Stoffbilanzen, Leistungsdaten, Emissionen und
Kosten und damit dem quantitativen Vergleich von Energiesystemen. Die Schwerpunkte im
Berichtszeitraum waren:

— Kraftstoffverbrauch von Pkw mit elektrischen und herkdmmlichen Antriebskonzepten,
— Analyse der Nutzungsoptionen von CO, in der chemischen Industrie,

— Gestalt und Kosten eines Wasserstoffpipelinenetzes zur Versorgung des
StralRenverkehrs,

— Weiterentwicklung einer Energiestrategie zur Erflllung der
Treibhausgasminderungsziele der Bundesregierung.

Dem zuletzt genannten Thema ist ein eigener Abschnitt (4.5) gewidmet.

3.6.2 Wichtige Arbeitsergebnisse

3.6.2.1 Verbrauchsreduktionspotential fir Pkw mit unterschiedlichen Antriebsarten

Mit dem Ziel, Treibhausgase und lokal wirksame Schadstoffe zu reduzieren, sind weltweit
Pkw-Antriebe mit zunehmender Stromnutzung in der Entwicklung. Elektro-Pkw mit Brenn-
stoffzellen (FCV) ermoglichen lokal emissionsfreies Fahren unter weitgehender Beibehaltung
Ublicher Leistungsdaten. Batterieelektrische Pkw (BEV) weisen, bei ebenfalls lokaler
Emissionsfreiheit aber deutlich reduzierter Reichweite, den geringsten Energiebedarf auf.
Solche Fahrzeuge werden mit Netzstrom geladen, fir den regionsspezifisch unterschiedliche
Umweltwirkungen gelten. Antriebssysteme mit Verbrennungsmotor (ICV) werden weiter
optimiert. In Hybrid-Pkw mit Verbrennungsmotor (HEV) erlauben elektrische Antriebs-
komponenten uber eine optimierte Betriebsweise des Verbrennungsmotors sowie Uber die
Bremsenergieriickgewinnung eine Reduzierung des Verbrauchs.

Die Bewertung von Antriebssystemen erfordert die Analyse der Kraftstoff- beziehungsweise
Strombereitstellung (Well-to-tank, WTT) einerseits, sowie der Energienutzung im Fahrzeug
(Tank-to-wheel, TTW) andererseits. Die hier vorgestellten Ergebnisse betreffen die TTW-
Analyse und wurden mithilfe einer am IEK-3 entwickelten Simulationsumgebung ermittelt®.
Es wurden dazu folgende Pkw-Konzepte untersucht:

— Pkw mit Verbrennungsmotor (Internal combustion engine vehicle, ICV)
— Parallelhybrid-Pkw mit Verbrennungsmotor und Batterie (Parallel hybrid, PAH)
— Elektro-Pkw mit Batterie (Battery electric vehicle, BEV)

— Elektro-Pkw mit Brennstoffzellen und Batterie (Fuel cell vehicle, FCV).

“ Grube, T.: Potential der Stromnutzung in Pkw-Antrieben zur Reduzierung des Kraftstoffbedarfs. Technische
Universitat Berlin, Fakultét V - Verkehrs- und Maschinensysteme, Dissertation. 2014
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Besonderes Merkmal der hier durchgefiihrten Analyse sind einheitliche Vorgaben hinsichtlich
solcher Fahrzeugparameter, die fur den Leistungsbedarf am Rad, sowie fir weitere
mechanische, thermische und elektrische Lastprofile relevant sind. Die Dimensionierung des
Antriebsstrangs erfolgt automatisiert unter Nutzung einheitlicher Vorgaben fur die zu
erfullenden Leistungsparameter Beschleunigungsfahigkeit, Hochstgeschwindigkeit und
Reichweite. Zur Abbildung des lastabhdngigen Betriebsverhaltens der Antriebskomponenten
wurden physikalische Modelle, Betriebskennfelder und im Falle der Batterien
Ersatzschaltbilder verwendet. Die Analyse wurde anhand der Szenarien ,Standard“ und
LZukunft“ durchgefihrt, um auch absehbare Entwicklungsfortschritte zu beriicksichtigen.
Weiterhin umfasst die Untersuchung Analysen fur Pkw des A-Segments (Kleinstwagen) und
C-Segments (Mittelklasse).

Exemplarisch fir die Relevanz der Lastprofile zeigt Abb. 57 den mechanischen
Energiebedarf fir Pkw des C-Segments im Szenario ,Zukunft‘. Positive Werte gelten fiir die
zum Vortrieb des Fahrzeugs aufzuwendende Energie und negative Werte fir die
Bremsenergie und damit fir die zur Bremsenergieriickgewinnung maximal verflgbare
Energie.
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Abb. 57: Mechanischer Energieumsatz des Referenz-Pkw in den verwendeten Fahrzyklen®.

ART.: ARTEMIS; FreeUrb: Free flow urban; Highw: Highway; HYZ: HYZEM; MOD: MODEM,;
Mtrway130: Motorway (maximal 130 km/h); Rur: Rural; SlowUrb: Slow urban; Urb: Urban

Die zeitabh&ngigen thermischen Lastprofile resultieren aus dem Warmebedarf, der mithilfe
eines thermischen Kabinenmodells bestimmt wird (siehe IEK-3 Report 2013°), wéahrend
elektrische Lastprofile die Nutzung elektrischer Einrichtungen des Fahrzeugs betreffen. Im
Ergebnis der Untersuchung lasst sich auf Basis der Simulationsdurchldaufe die Bandbreite
der Kraftstoffverbrauche in Abhangigkeit des gewahlten Szenarios und des Pkw-Segments

4 .
Ibid.

® Emonts, B. (Ed.) IEK-3 Report 2013. Langlebige elektrochemische Verfahrenstechnik. Forschungszentrum
Julich GmbH Zentralbibliothek, Verlag: Julich, 2013. ISBN 978-3-89336-868-6
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fur alle hier verwendeten Fahrzyklen und Lastprofile angeben. Beispielhaft sind die
Wertebereiche fiir das Szenario ,Zukunft® und das C-Segment in Abb. 58 dargestellit.

Es wird deutlich, dass das grof3te Reduktionspotential fur die emissionsfreien BEV und FCV
besteht, gefolgt vom Parallelhybrid mit Dieselmotor. Ebenfalls dargestellt sind Simulations-
ergebnisse fir den EU Referenzfahrzyklus MVEG und entsprechende Werte aus der
Literatur. Der Vergleich zeigt Ubereinstimmende Trends in der Rangfolge der Antriebs-
systeme. Einzelne Werte weichen dabei jedoch relativ deutlich voneinander ab, was mit
unterschiedlichen Fahrzeugparametern, Komponentenwirkungsgraden und Betriebsstra-
tegien zusammenhangt. Fir eine detaillierte Analyse der Ursachen fiir diese Abweichungen
sind die verfigbaren Informationen bezuglich der Literaturangaben nicht ausreichend.

320 @ MVEG "Zukunft" (FRT) OMVEG "Zukunft" (KKL) @ MVEG "Zukunft" (GRL)\—
OKromer et al. (2008) < JEC (2008) fiir 2010+

280 / \ [
240 _

o o /\
%12\8/@ ****** > o] o Jog
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ICV-G ICV-D PAH-G PAH-D BEV FCV

Abb. 58: Ergebnisse simulationsgestitzter Kraftstoffverbrauchsanalysen fiir unterschied-
liche Pkw-Konzepte®. Wertebereiche der Verbrauchsberechnungen laut* sind als Ellipsen fur
Pkw des C-Segments im Szenario ,,Zukunft” dargestellt. Einzel werte fur die Fahrzyklen MVEG
sind fir die Bordnetzlastfille ,keine Klimatisie rung“ (KKL), ,Frosttag® (FRT) und ,nur
Grundlast* (GRL) angegeben (Definitionen siehe4)

3.6.2.2 Bewertung von Kohlendioxid als Rohstoff in der chemischen Industrie

Die Nutzung von Kohlendioxid als Rohstoff in der chemischen Industrie stellt eine Alternative
zur in Deutschland gesellschaftlich umstrittenen und gesetzlich limitierten, geologischen
Speicherung dar. Wissenschaftliche Publikationen (Uber COj,-Nutzungsreaktionen
beschéftigen sich in der Regel ausschlie3lich mit der Durchfiihrbarkeit der Synthese, ohne
das CO.-Reduktionspotential sowie die wirtschaftliche Umsetzbarkeit gegenuber
entsprechenden konventionellen Herstellungsverfahren zu betrachten. Vor diesem
Hintergrund wurden in einem Bewertungsverfahren, das mehrere Schritte umfasst, CO,-
Nutzungsreaktionen aus der Literatur identifiziert, analysiert und bewertet. Der Fokus lag
dabei auf der chemischen Umsetzung von CO, zu organischen Produkten, durch die

* Ibid.
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konventionell hergestellte Verbindungen substituiert werden konnen. Im ersten Schritt
wurden 23 CO,-basierte Synthesen zu Bulkchemikalien (Ausbringungsmenge innerhalb der
EU von mehr als 60 Mio. t/a) und 100 CO,-basierte Synthesen zu Feinchemikalien
(Ausbringungsmenge innerhalb der EU von ungefahr 1-2 Mio. t/a) aus der Literatur erfasst
und anhand von eigens dafur definierten Kriterien bewertet. Die Bewertungskriterien sollten
dabei sowohl das mengenmafige Potential zur Reduktion von CO,, als auch das mdgliche
wirtschaftliche Interesse an diesen Reaktionen beriicksichtigen. Da einige Auswahlkriterien
nur speziell fir Bulkchemikalien oder Feinchemikalien aussagekréftige Resultate fir deren
Bewertung liefern, wurden die in Tab. 12 ausgewiesenen Bewertungskriterien fir Bulk- und
Feinchemikalien eingefuhrt:

Bulkchemikalien Feinchemikalien

= Spezifisch eingesetzte Masse von CO, als| = Spezifisch eingesetzte Masse von CO, als

Rohstoff Rohstoff
= CO,-Reduktionspotential = Produktionsmengen der Stoffgruppen
= Relative Wertschdpfung = Relative Wertschopfung
= Unabhéangigkeit von fossilen Rohstoffen = Wissenschaftliche Relevanz

= Technische Verflugbarkeit

Tab. 12: Bewertungskriterien zur Auswahl der zu analysierenden Bulk- und Feinchemikalien

Unter den betrachteten 23 Bulkchemikalien erfullten Ameisenséure, Oxalsédure und
Formaldehyd am ehesten die genannten Bewertungskriterien, direkt gefolgt von Methanol,
Harnstoff und Dimethylether. Unter den 100 analysierten Feinchemikalien setzten sich bei
der Vorauswahl Methylcarbamat, 3-Oxopentandicarbonsaure, 2-Imidazolidion und
Ethylcarbamat gegeniiber den restlichen Feinchemikalien durch.

Neben der Bewertung der betrachteten Reaktionen konnte in diesem ersten Schritt noch
ermittelt werden, dass ein CO,-Vermeidungspotential in Hohe von 1,3 % der Treibhaus-
gasemissionen innerhalb der Européischen Union (EU) erreicht werden kann, bei vollstén-
diger Substitution der konventionellen Prozesse innerhalb der EU durch die CO,basierten
Verfahren. Das CO,-Vermeidungspotential der 100 betrachteten Feinchemikalien liegt mit
deutlich weniger als 0,029 % der THG-Emissionen der EU weit unterhalb des Vermeidungs-
potentials der Bulkchemikalien, welche somit kaum einen Beitrag zur Reduktion von CO,-
Emissionen leisten kénnen. Dennoch zeigte sich bei den analysierten Feinchemikalien, dass
deren Starke gegeniiber den Bulkchemikalien in einer deutlich hdheren erreichbaren
Wertschopfung liegt.

In zweiten Schritt erfolgte fur die Bulkchemikalien Ameisensaure, Oxalsdure, Formaldehyd,
Methanol, Harnstoff und Dimethylether, die die Auswahlkriterien am ehesten erfiillt haben,
ein direkter Vergleich des potentiellen CO,-basierten mit dem konventionellen Verfahren.
Mittels Literaturdaten, Prozessentwurfen und —simulationen in Aspen Plus konnte gezeigt
werden, dass die Hydrierung von CO, zu Methanol mit 1,43 KQco2/KQmeon UNd zu
Dimethylether mit 2,17 kgco2/kgome das hochste CO,-Reduktion gegentber dem jeweiligen
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konventionellen Verfahren erreicht. Voraussetzung ist jedoch, dass der fir die Reaktionen
benotigte Wasserstoff aus Elektrolyse stammt, die mit Strom aus erneuerbaren Energien
betrieben wird. Die CO,-basierten Herstellungsverfahren von Methanol und Dimethylether
kénnen somit bei vollstdndiger Substitution der konventionellen Prozesse innerhalb der
Européischen Union (EU) zu einer Reduktion von 0,059 % der Treibhausgas-Emissionen der
EU beitragen. In Abb. 59 ist beispielhaft der im Rahmen der durchgefiihrten Analyse
entworfene Prozess inklusive einiger Simulationsergebnisse aus Aspen Plus fiir die
Hydrierung von CO, zu Dimethylether dargestelit.
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Abb. 59: Prozessentwurf mit Simulationsergebnissen aus Aspen Plus fir die CO,-basierte
Dimethylether-Synthese bei einem Reaktionsdruck von 50 bar, einer Reaktions-
temperatur von 200 °C und molaren H,:CO,-Verhaltnissen von 3 am Reaktoreintritt.
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Im dritten und letzten Bewertungsschritt konnte fiur die CO,-basierten Prozesse zur
Herstellung von Methanol und Dimethylether gezeigt werden, dass die Herstellkosten des
CO,-basierten Prozesses im Vergleich zum entsprechenden konventionellen Prozess um
das 3,3-fache beziehungsweise um 2,3-fache hoher sind. Daraus resultieren CO,-
Vermeidungskosten in Héhe von 540 €/tco, bei der CO,-basierten Herstellung von Methanol
und 440 €/tco, bei Dimethylether, die 90 beziehungsweise 73-mal hoéher sind als bei der
geologischen Speicherung von CO, in Aquiferen. Sinken hingegen die angesetzten Kosten
des bendtigten Wasserstoffes von den hier angenommenen 5,22 auf 1,22 beziehungsweise
1,76 €/kgy. entstehen keine Vermeidungskosten bei der Nutzung von CO, als Rohstoff fuir
die Synthese von Methanol und Dimethylether. Damit wird in Zukunft neben héheren CO,-
Zertifikatspreisen hauptsachlich die Preisentwicklung des durch Elektrolyse hergestellten
Wasserstoffes ausschlaggebend fur die wirtschaftliche Umsetzung der beiden CO,-basierten
Prozesse sein.
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Insgesamt konnte unter anderem gezeigt werden, dass fir die zukunftige chemische
Nutzung von Kohlendioxid als CO,-Reduktionsoption, aufgrund der hohen Produktions-
mengen, hauptsachlich die Herstellung von Bulkchemikalien geeignet ist. Dabei mussen
jedoch die Reaktionen fiir eine erfolgreiche und wirtschaftliche Umsetzung mit hochreaktiven
Co-Reaktanden durchgefuhrt werden, deren Herstellungsprozesse mdglichst preiswert und
gleichzeitig mit geringen CO,-Emissionen belastet sind. Die Synthesen von Feinchemikalien
kénnen zwar keinen groen Beitrag zur Reduktion von CO,-Emissionen leisten, weisen

jedoch groRRes Potential fur eine wirtschaftliche Umsetzung auf.

3.6.3 Mitarbeiter und Téatigkeitsfelder
Name Telefon-Nr. (02461-61-) Tatigkeitsfeld
e-mail Adresse

T. Grube 5398 Fahrzeugsimulation, Analyse der Ener-
th.grube @fz-juelich.de gietragerbereitstellung & Prozessketten

B. Kumar 9743 Alkalische Elektrolyseure als Windstrom-
b.kumar@fz-juelich.de speicher: Einbindung & Betriebsweise

S. Luhr 6689 Membranmodule fur die CO,-Abtrennung
s.luhr@fz-juelich.de mittels Polymermembranen

A. Otto 4113 CO,-Nutzung in der chemischen
a.otto@fz-juelich.de Industrie, THG-Reduktion in der

Industrie, Power-to-Chemicals

M. Robinius 3077 Alternative Strommarktdesigns;
m.robinius@fz-juelich.de  Modellierung von Energiesystemen

S. Schiebahn 8731 Power-to-Gas Konzepte; Strategien zur
s.schiebahn@fz- Treibhausgasminderung
juelich.de

A. Schwane 1948 Umsetzungsstrategie fiir eine H,-
a.schwane@fz-juelich.de  Versorgungsinfastruktur

Fr. V. Tietze 4113 Techno-6konomische Modellierung der
v.tietze@fz-juelich.de H,-Versorgungsinfrastruktur

Fr. L. Zhao 4064 Membranbasierte Gastrennprozesse in
l.zhao@fz-juelich.de der Energietechnik

3.6.4 Wichtige Veroffentlichungen, Dissertationen und Patente

Wichtige Verdffentlichungen

Schiebahn, S.; Grube, T.; Robinius, V.; Tietze, V.; Kumar, B.; Stolten, D.

Power to gas: Technological overview, systems analysis and economic assessment
for a case study in Germany

International Journal of Hydrogen Energy 40 (2015), pp. 4285-4294

Tietze, V.; Luhr, S.

Near-Surface Bulk Storage of Hydrogen. In: Transition to Renewable Energy Systems
Wiley-VCH Verlag GmbH & Co. KGaA, 2013, pp. 659-690. ISBN 978-3-527-33239-7

93


mailto:th.grube@fz-juelich.de
mailto:b.kumar@fz-juelich.de
mailto:b.kumar@fz-juelich.de
mailto:a.otto@fz-juelich.de
mailto:m.robinius@fz-juelich.de
mailto:s.schiebahn@fz-juelich.de
mailto:s.schiebahn@fz-juelich.de
mailto:a.schwane@fz-juelich.de
mailto:v.tietze@fz-juelich.de
mailto:l.zhao@fz-juelich.de

Robinius, M.; Stolten, D.

Power-to-Gas: Quantifizierung lokaler Stromiberschisse in Deutschland anhand
unterschiedlicher Windenergie-Ausbaustufen

Proceedings: 9. Internationale Energiewirtschaftstagung 2015, Wien, 2015

Grube, T.; Hohlein, B.

Kosten der Wasserstoffbereitstellung in Versorgungssystemen auf Basis erneuerbarer
Energien

Topler, J.; Lehmann, J. (Hrg.), Wasserstoff und Brennstoffzelle, Springer Verlag Berlin
Heidelberg, 2013, pp. 225-239

Topham, S., Bazzanella, A.; Schiebahn, S.; Luhr, S.; Zhao, L.; Otto, A., Stolten, D.

Carbon Dioxide. Ullmann's Encyclopedia of Industrial Chemistry

Wiley-VCH Verlag GmbH & Co. KGaA, 2014. ISBN 978-3-527-3067-32

Zhao, L.; Franz, J.; Schiebahn, S.; Riensche, E.; Scherer, V.; Stolten, D.

Investigating the influence of sweep gas on CO2/N2 membranes for post-combustion
capture

International journal of greenhouse gas control, 13 2013, pp. 180-190, DOI:
10.1016/j.ijggc.2012.12.008

Dissertationen

Grube, T.

Potentiale des Strommanagements zur Reduzierung des spezifischen Energiebedarfs
von Pkw

TU Berlin, 2014, Band 216, 255 pp, Dissertation / PhD Thesis

ISBN 978-89336-961-4

Schiebahn, S.

Effizienzoptimierte CO,-Abtrennung in IGCC-Kraftwerken mittels Wassergas-Shift-
Membranreaktoren

Schriften des Forschungszentrums Jiilich, Reihe Energie & Umwelt, Band 213,
ISBN 978-3-89336-958-4, RWTH Aachen 2014

Wichtige Patente

Patentanmeldung:

Federfihrender Erfinder PT Bezeichnung

S. Schiebahn 1.2584 Verfahren zum Betreiben zweier Teilprozesse
mit unterschiedlichen
Wasserdampfanforderungen in einem
Gesamtprozess

S. Schiebahn 1.2585 Verfahren zum Betreiben eines Wasserdampf
bendtigenden Teilprozesses in einem
Gesamtprozess
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Patenterteilung:

Federfihrender Erfinder

J. Nazarko

R. Menzer
E. Riensche

J. Nazarko

J. Nazarko

PT

1.2341

1.2381

1.2405

1.2431

1.2437

Bezeichnung

Vorrichtung und Verfahren zur Reduzierung von
CO2-Emissionen aus den Abgasen von
Feuerungsanlagen

IGCC-Kraftwerk mit Rauchgasruckfiihrung und
Spiilgas
IGCC-Kraftwerk mit Rauchgasrickfiihrung und
Silgas

Vorrichtung und Verfahren zur Entfernung von
Kohlendioxid (CO2) aus dem Rauchgas winer
Feuerungsanlage nach der Energieumwandlung

Kraftwerk sowie Verfahren zum Betreiben
desselben
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3.7 Physiko- und elektrochemische Grundlagen

3.7.1 Ziele und Tatigkeitsfelder

Im Bereich des Physikochemischen Brennstoffzellenlabors werden die grundlegenden Struk-
tur/Wirkungsbeziehungen komplexer Vorgénge in elektrochemischen Energiewandlern unter-
sucht, um Wege zu deren Verbesserung aufzuzeigen. Im Mittelpunkt stehen die physika-
lisch-chemischen Eigenschaften und das elektrochemische Verhalten von Komponenten und
Modellzellen. Zum Einsatz kommen verschiedene in-situ- und ex-situ Methoden:

- Bildgebende Analysemethoden (REM/EDX, CLSM, Lichtmikroskopie), Katalysatorcharak-
terisierung mittels ortsaufgeloster MS

- Spektroskopische Methoden (Raman, IR)

- Thermochemische und mechanische Analysemethoden (TGA, DSC, Elastizitats-/Deh-
nungsmessungen, BET, Porosimetrie, Kontaktwinkelmessungen)

- Elektrochemische Analysemethoden (EIS, CV, Leitfahigkeit)

Die vorhandenen Methoden werden den Fragestellungen angepasst bzw. neue Methoden
werden entsprechend etabliert. Neben der Kontrolle mechanischer und thermochemischer
Eignungsvoraussetzungen fiir den Einsatz in Brennstoffzellen ist das Ziel die Aufklarung
grundlegender mikroskopischer Mechanismen im Zusammenhang mit der Redoxkinetik der
Elektroden oder dem lonentransport in den Elektrolytmembranen

3.7.2 Wichtige Arbeitsergebnisse

3.7.21 Adsorptionsisotherme von Fumapem AM-55/H;PO, und ramanspektroskopische
Untersuchungen

Messung und Modell fir Adsorptionsisothermen

Durch kombinierte pH- und Karl-Fischer-Titration konnten fiir das PBI-Derivat Fumapem AM-
55 Adsorptionsisothermen fir die Aufnahme von Phosphorséure bestimmt werden. Die ge-
messene Adsorptionsisotherme fur das System Fumapem AM-55/H;PO, ist in Abb. 60 zu-
sammen mit Adsorptionsisothermen aus Literaturdaten fur die Systeme m-PBI/HsPO,, AB-
PBI/H3;PO,4, m-PBI/H,SO, und m-PBI/H3;PO, dargestellt. Alle Adsorptionsisothermen, Litera-
turdaten sowie eigene Daten lassen sich mit einem modifizierten BET-Modell anpassen. Ein
derartiges Modell fur die Wechselwirkung eines protischen (aziden) Elektrolyten mit einem
ionogenen (basischen) Polymer beruht auf der Annahme zweier unterscheidbarer intermo-
lekularer Bindungen zwischen den Elektrolytmolekilen und den Polymerketten:

- Protonierung der basischen Gruppen der Polymerketten durch einen aziden Elektrolyten,
starke ionische Wechselwirkungen zwischen den positive Ladungen auf den Polymerketten
und den Elektrolytanionen.

- Aufnahme weiterer Elektrolytmolekiile durch Ausbildung von H-Briicken zur N/O-Atomen in
der Polymerkette oder anderen bereits gebundenen Elektrolytmolekilen.
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Abb. 60: Links: Adsorptionsisothermen der Systeme Fumapem AM-55/H;PO, (}10 °C), m-
PBI/H3PO,4, m-PBI/H,SO,4, m-PBI/HCIO, und AB-PBI/H;PO, (jeweils 25 °C). Die
durchgezogenen Kurven sind mit einem modifizierten BET-Modell angepasst. Die
Isothermen der Systeme m-PBI/H;PO,, m-PBI/H,SO,, m-PBI/HCIO; und AB-
PBI/H3;PO, sind aus experimentellen Studien entnommen®. Links: Ausschnitt bei
kleinen Dotierungsgraden.

Jede protonierbare Gruppe der Polymerkette stellt einen ,,Adsorptionsplatz® [ ]; dar, der Multi-
lagenadsorption zuldsst. Fur ein Polymer mit z protonierbaren Gruppen pro Wiederholungs-
einheit, einer Gleichgewichtskonstante K fur die Adsorption der ersten Lage und K’ fur die
Multilagenadsorption ergibt sich folgender Ausdruck fiir den Dotierungsgrad ©:

HA+[ ]i=[HA]lL mitK und HA+[ 1i.1=[HA] mitK’
6(c,) = zaK'c, mit a=5
(1-K'cy)[1+ (a —1)K'c,] K’

Die mit diesen Modell erhaltenen Fitparameter K, K’ und z sind in Tab. 13 zusammengefasst.
Fir die Systeme m-PBI/H3;PO,, AB-PBI/H;PO, und m-PBI/HCIO, korreliert der Fitparameter z
sehr gut mit der fir diese Polymere bekannten Anzahl protonierbarer Imidazolgruppen.
H3;PO, kann wie HCIO, gegenlber den Imidazolgruppen als einprotonige S&ure angenom-
men werden. Im Falle von Fumapem AM-55/H;PO,4 und m-PBI/H,SO, weicht der Fitpara-
meter z um bis zu 40% von den erwarteten Werten ab. Im Falle Fumapem AM-55/H;PO,
wird dies sehr wahrscheinlich durch fehlende Messwerte fiir kleine Dotierungskonzentratio-
nen co verursacht. Im Falle m-PBI/H,SO, deuten die Abweichungen auf eine unvollstandige
Ubertragung des zweiten Protons der Schwefelsdure auf das Polymer hin. Bei den hier
aufgefilhrten Polymeren vom PBI-Typ findet man fur die multilagenartige Aufnahme eines
stark aziden protischen Elektrolyten eine Gleichgewichtskonstante K’ in der GréRenordnung
von 1072 | mol™. Das Verhéltnis der Gleichgewichtskonstanten fiir die Aufnahme der ersten

5 Asensio, J.A., Borro, S. und Gémez-Romero, P., J. of the Electrochem. Soc. 151 (2), A304 (2004),
Li, Q., He, R., Berg, R.W., Hjuler, H.A. und Bjerrum, N.J., Solid State lonics 168, 177 (2004),
He, R., Li, Q., Jensen, J.O. und Bjerrum, N.J., J. of Polymer Sci A 45, 2989 (2007),
Sadeghi, M., Moadel, H., Khatti, S. und Ghalei, B., J. of Macromol. Sci. B 49, 1128 (2010)

97



Adsorptionslage K (Protonierung) und der multilagenartigen Aufnahme K* weiterer Elektrolyt-
molekiile liegt immer im Bereich zwischen 10% und 10°,

Material Mipu / T /K Fit parameter Remarks
(gmol™) Z a K7 K7 (mol Y
mol™)
m-PB/H3PO4 308.34 25 22+0.1 184 + 102 9.9+56 0.0539 +0.0005 non-cross-linked,
Li and He et al.
m-PBI/H3PO4 308.34 25 2.06 +0.04 648 +88 33+5 0.050 £0.001  non-cross-linked,
Saghedi et al.
m-PBI/HCIO4 308.34 25 2.00+0.01 1353+66 42+3 0.0312 + 0.0006 non-cross-linked,
Saghedi et al.
m-PBI/H2S04 308.34 25 1.40+0.04 1041+249 52+14 0.050 £0.001  non-cross-linked,
Saghedi et al.
AB-PBI/H3PO4 116.12 25 1.1+0.1 (55+115)  (3.4%7) 0.062 £0.002  non-cross-linked,
Asensio et al.
Fumapem AM-55/ ~ 400 110 25=%0.2 (59 +224) (2.8#11) 0.0478 £ 0.0005 cross-linked, own
H3PO4 investigations

Tab. 13: Fitparameter fur die Systeme Fumapem AM-55/H;PO,, m-PBI/H3;PO,4, m-PBI/H,SO,,
m-PBI/HCIO, und AB-PBI/H3;PO, (siehe Abb. 60). Nicht konvergierende Werte sind
in Klammern angegeben (sehr hoher Fehler).

Untersuchungen mittels Ramanspektroskopie

Die Ramanspektren von Fumapem AM-55 mit verschiedenen H3;PO,-Dotierungsgraden 6
und der dazugehorigen Absorptionsisotherme sind in Abb. 61 dargestellt. Die Ergebnisse
aus den ramanspektroskopischen Untersuchungen lassen sich gut mit dem Verlauf der
Absorptionsisothermen  korrelieren  Die  symmetrischen  Streckschwingungen des
Imidazolrings zwischen 1550 und 1576 cm™ sind abh&ngig vom Protonierungsgrad. Bis zu
einem Dotierungsgrad 6 von 2, entsprechend der Zahl protonierbarer Gruppen pro
Wiederholungseinheit, finden hier starke Intensitatsénderungen statt. Dies entspricht dem
ersten steilen Anstieg des Dotierungsgrades 6 der Adsorptionsisothermen fir kleine
Dotierungskonzentrationen c¢,, beschrieben durch die erste Gleichgewichtskonstante K. Die
gemeinsamen Streckschwingungen der OH-Gruppen der HzPO,4-Molekile und der H,PO, -
Anionen bei 910 cm™ werden mit zunehmendem Dotierungsgrad 6, d.h. dem Vorliegen von
Lbulkartiger* Hi;PO,, immer intensiver. Dies entspricht dem zweiten Anstieg der
Absorptionsisothermen fiir groe Dotierungskonzentrationen c¢,, beschrieben durch die
zweite Gleichgewichtskonstante K.

Die Protonierung des ionogenen Polymers durch den protischen Elektrolyten ist offenbar not-
wendig flr die darauffolgende weitere Aufnahme und das Erreichen von hohen Dotierungs-
graden. Ein vergleichbares Verhalten findet man in der Literatur fir die Aufnahme protonen-
leitender ionischer Flussigkeiten (PIL) durch Nafion® oder sulfonierte Polyimide (SPI).
Nafion® und SPI sind Polymere mit Sulfonsauregruppen und absorbieren PILs nur sehr we-
nig. Nach einer Uberfithrung der sauren Polymere mit einer organischen Base (z.B. Alkylami-
ne) in Alkylammoniumsulfonate, kénnen hohe Aufnahmegrade erreicht werden®. Die Kompa-

®S.Y. Lee, A. Ogawa, M. Kanno, H. Nakamoto, T. Yasuda und M. Watanabe, J. Am. Chem. Soc. 132(28), 2183
(2010) bzw. V. Di Noto, E. Negro, J.Y. Sanchez und C. lojoiu, J. Am. Chem. Soc. 132, 2183 (2010).
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tibilitdt mit der PIL wird stark verbessert. Die Bildung eines “Polymersalzes” mit (kationisch)
geladenen Polymerketten und Gegenanionen erzeugt wahrscheinlich einen hohen osmoti-
schen Druck gegeniiber der Lésung mit dem zu absorbierenden Elektrolyten.
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Abb. 61: Links: FT-Ramanspektren (25 °C) von Fumapem AM-55 mit verschiedenen H3PO,-
Dotierungsgraden 6. 1: Ramanbande bei ~910 cm™ von “bulkartiger” Hs;PO,.
x: Ramanbanden der Gerustschwingungen des Polymers. Rechts: Adsorptioniso-
therme des Systems Fumapem AM-55/ H;PO, (110 °C, siehe auch Abb. 60). Far-
bige Bereiche: undotiert (grau, 8 = 0), Adsorption der ersten Lage (blau, 6 < 2),
multischichtartige Adsorption (griin, 6 > ~2)

3.7.22 lonische Leitung in Phosphordure oberhalb 100°C bei variierendem
Wasserdampfpartialdruck

Phosphorséure ist derzeit der Standardelektrolyt fir HochtemperaturpolymerBrennstoffzellen
(HT-PEFCs). Dies hat seine Ursache in der hohen Protonenleitfahigkeit, insbesondere auch
im wasserarmen Milieu, in der thermischen Stabilitdt, aber auch in der guten Vertraglichkeit
mit Polymermaterialien vom PBI-Typ. Obwohl Phosphorséure schon seit Mitte des 19. Jahr-
hunderts Gegenstand vieler experimenteller Studien gewesen ist, ist das genaue Verhalten
der (konzentrierten, wasserarmen) Phosphorsaure im Temperaturbereich zwischen 120°C
und 250°C auch bis heute nicht in der Tiefe geklart.

Der Hauptgrund hierfir ist das einsetzende Polykondensationsverhalten der Phosphorséaure.
Die Lage der thermodynamischen Gleichgewichte wird allein von der Temperatur und dem
Wasserpartialdruck bestimmt. Die Kinetik der Reaktionen ist aber oft nur langsam. Die
Gleichgewichtseinstellungen kénnen somit lange Zeitraume, d.h. mehrere Tage oder gar
Wochen, benétigen. Langsame (und konzentrationsabhangige) Reaktionskinetiken kdnnen
dafiir sorgen, dass bei der HT-PEFC je nach vorangehendem Lastprofil, fir identische Ar-
beitsbedingungen unterschiedliche elektrische Kennwerte ermittelt werden. In dieser Studie
wurde daher die Geschwindigkeit untersucht, mit der sich Gleichgewichtzustande in Phos-
phorsdure bei verschiedenen, HT-PEFC-relevanten atmosphérischen Bedingungen fir
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Feuchte und Temperatur, einstellen. Dazu wurde die elektrische Leitfahigkeit von Phosphor-
saure in einer Quarzglasmesszelle zeit- und frequenzaufgeldst Uberwacht, wahrend diese in
einer Klimakammer konstanten Bedingungen ausgesetzt wurde.

Ein Ergebnis der Untersuchungen ist, dass eine eindeutige Zuordnung zwischen atmo-
spharischen Bedingungen und dem Eigenschaften der flissigen Phase oberhalb 120°C (und
<200°C) nur bedingt méglich sind, da sich héchstwahrscheinlich abhéngig vom Ausgangs-
zustand unterschiedliche Mischungsverhaltnisse von Ortho-, Di-, Triphosphorsaure, etc.
metastabil einstellen. Die Bildung dieser hdherkondensierter Spezies findet entsprechend
der thermodynamischen Gleichgewichte und der Reaktionskinetik erst oberhalb 120°C in
einem fir Leitfahigkeitsmessungen relevanten Maf3stab merklich statt (Abb. 62). Fir die
Messtemperatur von 150 °C, im Bereich um 10..15 Massen% Wasser, tritt eine starke
Streuung der Leitfahigkeitswerte ein, welche sich nicht durch Messunsicherheiten erklaren
lasst, sondern nur tiber unterschiedliche Anfangsbedingungen vor dem Aquilibrierungsschritt.
Dies ist ein Indiz fir unterschiedliche metastabile Mono-/Di-/Triphosphorsduregemische,
welche erst Uber langere Zeitraume das fUr diese Temperatur und Zusammensetzung
entsprechende thermodynamische Gleichgewicht erreichen (welches in diesen Versuchen
nicht erreicht wurde).
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Abb. 62: Spezifische elektrische Leitfahigkeit k von konzentrierter Phosphorsaure als
Funktion des Restwassergehalts m(H,0)/Mgesam: Und der Temperatur

Ein anderes Ergebnis ist die starke Abhangigkeit der Zeit zur Gleichgewichtseinstellung fur
eine bestimmte atmospharische Bedingung. Da das durchgefuihrte Experiment nur eine
oberflachenlimitierte Durchfuhrung zulédsst (kleines Oberflachen- zu Volumen-Verhéltnis),
erfolgt die Gleichgewichtseinstellung gemaf einer einfachen Exponentialfunktion und kann
daher als Halbwertszeit dargestellt werden. Zur Bestimmung der Halbwertszeit ware die
Bestimmung der Wasserkonzentration winschenswert. Diese ist jedoch nicht direkt
zuganglich. Daher wurde der Umstand genutzt, dass eine Wasserkonzentrationsdnderung
eine Warmeanderung der Losung aufgrund von Mischungsenthalpie bewirkt. Fir kleine
Konzentrationsanderungen ist diese proportional und kann daher zur Bestimmung genutzt
werden. Dabei zeigen sich, wie in Abb. 63 dargestellt, deutliche Spriinge, welche durch das
Auftreten/Verschwinden verschiedener Phosphatkondensate erkléart werden kann.

100



=10? MPa
600 Przo
550 4O ” /‘ -10°
\
\ P d

5004 z
. \ K4
g \ 7 =
@ 450 O, % ¥ =
~ N\ 7 Q 7

\ 4 ~ .= O
* 400 d 0-;,8, \
¢ \
350 e J® 5 o m——
7’ \ - i
o m——— of
300 T M T T T T T T T T 10‘
60 70 80 90 100 110 120 130 140 150 160
T/°C
Abb. 63: Zusammenhang zwischen Gleichgewichtseinstellung (Halbwertszeit 1) und
Temperatur 3 von Phosphorséure fur einen definierten Wasserpartialdruck puzo.
3.7.23 lonische Flissigkeiten als alternative Elektrolyte fir die HT-PEFC

Fur Hochtemperatur-Polymerbrennstoffzellen (HT-PEFC) werden derzeit als Elektrolyt proto-
nenleitende Membranen aus phosphorséuredotiertem Polybenzimidazol (PBI) eingesetzt.
Die Anwesenheit von Phosphorsaure bzw. von H,PO, -Anionen verlangsamt die platinkataly-
sierte Sauerstoffreduktionsreaktion (ORR) an der Kathode erheblich. Bei einer Betriebstem-
peratur zwischen 160 und 200 °C ist die Austauschstromdichte immer noch eine GréRenord-
nung kleiner als bei herkémmlichen, zwischen 25 und 90 °C betriebenen Nafion-basierten
Brennstoffzellen (PEFC). Aus verschiedenen experimentellen Studien geht hervor, dass
Phosphorsaure bzw. H,PO," die fir Sauerstoffreduktion elektrochemisch aktiven Zentren auf
der Platinoberflache blockiert. Als eine Alternative zur Phosphorsdure kommen protonenlei-
tende ionische Flissigkeiten (PIL) in Frage, da sie nicht auf Wasser als Amphoter angewie-
sen sind Uber den schnelle Protonentransferprozesse ablaufen. Sie kénnen daher auch bei
den Betriebstemperaturen von 120 bis 200 °C eingesetzt werden, die fir die Anwendung in
einer HT-PEFC vorgesehen sind. Zudem zeigen ionische Flussigkeiten typischerweise eine
gute thermische Stabilitat, geringe Fluchtigkeit und eine geringe Entflammbarkeit.

In dem von diesem Report abgedeckten Zeitraum wurde eine neue Klasse PILs auf Basis
von Aminoalkylsulfonsauren identifiziert. Diese Verbindungen mit einer protonierten Amino-
alkylsulfonsauren als Kation stellen eine Klasse stark azider PILs dar, die als alternative
Elektrolyte in HT-PEFCs eingesetzt werden koénnten. Als ein erster Kandidat wurde 2-Sulfo-
ethylammoniumtrifluormethansulfonat (2-SeaTfO siehe Abb. 64) synthetisiert und charakteri-
siert:

o . -
g + }L’\é i "o
F o} ::>
07" NH,* F S L
o 3 I HO™ \(\)\/I\N Hyt ' F 4

2-Aminoethansulfonsaure (Taurin) TFMSA 2-SeaTfO

Abb. 64: Reaktionsschema der Synthese von 2-SeaTfO
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Da bei dem Betrieb einer HT-PEFC an der Kathode Wasser gebildet wird, wurde eine
Mischung aus 95 Gew% 2-SeaTfO und 5 Gew% Wasser prapariert und deren Eigenschaften
mit denen von 95 Gew% Phosphorsaure verglichen. Die wichtigsten Ergebnisse der physika-
lischchemischen und elektrochemischen Charakterisierung dieser neuen ionischen Flis-
sigkeit lauten wie folgt: (i) 2-SeaTfO ist im praxisrelevanten Potentialbereich elektrochemisch
stabil und thermisch stabil bis zu einer Temperatur von 140°C, (ii) bei Temperaturen > 90°C
werden mit 2-SeaTfO hohere Stromdichten der Sauerstoffreduktion erzielt als mit Phos-
phorséaure, (iii) die spezifische Leitfahigkeit von 2-SeaTfO liegt bei 130°C etwa eine GréRen-
ordnung unter derjenigen von Phosphorséure.

3.7.24 Bestimmung der thermischen Stabilitat und kalorimetrischen Eigenschaften von
ionischen Flissigkeiten

lonische Flussigkeiten (IL) sind Salze, die Aufgrund einer niedrigen Gitterenergie einen
Schmelzpunkt unterhalb 100°C haben. Einige protonenleitende ionische Flussigkeiten (PIL)
stellen aussichtsreiche Kandidaten als Ersatzelektrolyte fur die HT-PEFC dar (2-SeaTfO).
Eine Besonderheit dieser ILs ist, dass sie Protonenleitféahigkeit auch ohne die Anwesenheit
von Wasser aufzeigen kdnnen. Jedoch ist der Schmelzpunkt solcher Salze nicht trivial zu be-
stimmen und sehr vom Restgehalt von geldstem Wasser abhéngig. Ein Beispiel ist in Abb.
65 gegeben, in welcher der Einfluss des Wassers auf die Warmekapazitat der Schmelze,
aber auch auf den Schmelzpunkt, erkennbar am Wéarmekapazitatssprung, deutlich wird.
Diese Arbeiten werden zukinftig verstarkt und erweitert.
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Abb. 65: Zusammenhang zwischen Temperatur & und Wéarmekapazitat c, wahrend der
Trocknung einer ionischen Flussigkeit fir den HT-PEFC-Einsatz (2-SeaTfO).

3.7.25 Untersuchung kritischer Betriebszustande in der Direktmethanolbrennstoffzelle

Im Rahmen der vom BMWi geférderten Kanadisch-Deutschen Brennstoffzellenkooperation
(Forderkennzeichen: 0327853A) mit dem Projekttitel: ,Verbesserung der Leistung und Alte-
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rungsstabilitat von Direktmethanolbrennstoffzellen der kW-Klasse wurde eine Dissertation
von A. Léhmer mit dem Titel ,Untersuchung kritischer Betriebszusténde in der Direktmetha-
nol-Brennstoffzelle® durchgefiihrt. Ein Schwerpunkt dieser Arbeit lag in der Untersuchung
einer Methanolunterversorgung der Anode, die zu einer irreversiblen, massiven Korrosion
und Degradation des Anodenkatalysators fihrt. Bei der vollstindigen Methanolverarmung
konnten mit Hilfe einer Kombination aus elektrochemischen und massenspektrometrischen
Untersuchungen drei zeitlich nacheinander ablaufende Degradationsphasen identifiziert
werden, die durch Ruthenium- und Kohlenstoffkorrosion charakterisiert sind (Abb. 66).

Um ein besseres Verstandnis der Alterungsprozesse zu erlangen, wurden Impedanzspektren
aufgenommen. Diese wurden auf Basis eines Modells, das auf der Unterscheidung von klei-
neren Primarporen (Poren in den Katalysatoragglomeraten) und groéf3eren Sekundarporen
(Poren zwischen den Katalysatoragglomeraten) beruht, angefittet und analysiert. Die Impe-
danzanalyse in Kombination mit Porositatsmessungen ergab folgende Resultate: (i) die
Widerstande der Methanoloxidation, der Protonenleitféhigkeit und des Massentransports in
der Anodenkatalysatorschicht steigen nach der Methanolverarmung an und bestatigen den
irreversiblen Leistungsverlust von bis zu 70% (ii) die Degradation der Primarporen verlauft
besonders stark nach der dritten Phase der Methanolverarmung, was einen Degradations-
prozess nahelegt, der in den Sekundarporen beginnt und in den Primarporen endet.
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Abb. 66: Die drei Phasen der vollstdndigen Methanolverarmung (Pl — PIIl) nach Ersatz von
Methanol durch Wasser in einer Direktmethanolbrennstoffzelle; Zeitlicher Verlauf
der Zellspannung und der Zusammensetzung des Anodenabgases bei kon-
stantem Stromfluss (150 mA/cmz)
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3.8 Qualitéatssicherung

Viele Aspekte machen die Qualitédt der Arbeit aus: Diese betreffen unter anderem den
sicheren Betrieb von Testanlagen, die Dokumentation von Arbeitsergebnissen, die
Organisation der Zusammenarbeit, die Reproduzierbarkeit von Experimenten, die Prifung
von eingehenden Materialien und noch vieles mehr. Zu den zentralen Anforderungen an ein
Qualitditsmanagementsystem gehéren MaRnahmen zur Lenkung von Dokumenten und
Qualitatsaufzeichnungen. Die DIN EN 1SO 9001 fordert dies und in der Verfahrensanweisung
VA-RHLQ-01 des Forschungszentrums Jilich werden detailliertere Vorgaben zur
,Festlegung der internen Zustandigkeiten fiir die Erstellung, Anderung, Priifung, Freigabe,
Verteilung und Archivierung von Dokumenten und Aufzeichnungen gemacht. Um diese
Anforderungen zu erfillen, wurde zunachst fir den Bereich Direktmethanol-Brennstoffzelle,
das von der zentralen Abteilung fir Qualitdtsmanagement des Forschungszentrums zur
Verfligung gestellte Informationsmanagementsystem ,ConSense” eingefuhrt. Ziel war es,
ausgehend von einem schon vorhandenen, gut ausgebauten QM-System Erfahrungen mit
der Software ,ConSense” zu sammeln, um zu entscheiden, ob der Aufbau weiterer QM-
Teilbereiche mit diesem System vereinfacht mdéglich ist.

Mit ,conSense” werden alle Anforderungen der DIN EN I1SO 9001 zum
Dokumentenmanagement erfiillt. Es wurden fur den Bereich der DMFC die benétigten
Standardarbeitsanweisungen (Standard-Operation-Procedures, SOPs) auf Grundlage der
Vorlagen erstellt bzw. vorhandene angepasst und in das System eingepflegt. Die
Verwendung des QM-software stellt nun sicher, dass Dokumente ausschlie3lich von
autorisierten Personen erstellt, geprift und freigegeben werden. Darliber hinaus organisiert
das System den Informationsfluss, so dass allen Prozessteilnehmern die aktuellste Versions
zur Verfigung steht. Alte Versionen werden zentral archiviert und vorgenommene
Anderungen dokumentiert. Des Weiteren kann auf Dokumente zugegriffen werden, die fiir
das gesamte Forschungszentrum Jilich gultig sind. Die Software wurde sukzessiv in der
Abteilung eingefiihrt und erzeugt ein hohes Mal3 an Transparenz. Die Software wird fur die
Dokumentationsverwaltung qualitdtssichernder und sicherheitsrelevanter Dokumente nun in
anderen Teilbereichen ebenfalls eingefiihrt und verwendet. Dazu zahlt insbesondere der
Bereich ,Elektrolyse®. Ein Schwerpunkt wird dabei sein, alle Prozesse, die fir die
Produktherstellung und Qualitatssicherung relevant sind, nun mit und in ,ConSense®
darzustellen. Dies fuhrt zu eindeutigen und transparenten Schnittstellen, die zum einen auf
bekannte Erfahrungen zuriickgreifen, zum anderen die neuen Herausforderungen abbilden.
Ziel ist es, den Aufbau qualitatssichernder Massnahmen im Bereich der Verfahrenstechnik
Elektrolyse noch umfangreicher und enger an die Standards fir Qualitatssicherung
anzupassen.

38.1 Mitarbeiter und Tétigkeitfelder
Name Telefon-Nr. (02461-61-) Téatigkeitsfeld
e-mail Adresse
Fr. G.Glnther 2378 Dokumentation Arbeitsablaufe,

d.giinther@fz-juelich.de Qualitditsmanagement
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4.1 Diffusion und lonenleitung entlang keramischer Grenzflachen

lonenleitung und Diffusion entlang von inneren Grenzflachen keramischer Festelektrolyte ist
bis heute wenig verstanden. Im Vergleich zum Volumentransport liegen sehr viel weniger ex-
perimentelle Studien vor. Transportprozesse entlang von Korn- und Phasengrenzen spielen
eine grofl3e Rolle bei langsam ablaufenden Degradationsprozessen in SOFCs, High-k-Dielek-
trika und keramische Schutzschichten. Der Einfluss von Transportprozessen entlang von
Grenzflachen nimmt aufgrund der vergleichsweise niedrigen Aktivierungsenergie bei niedri-
gen Betriebstemperaturen zu. Das z.Z. bekannteste Modell zur Beschreibung beschleunigter
Transportprozesse in Grenzflachen basiert auf der Ausbildung von Raumladungszonen. Der
Einfluss mdglicher elastischer Spannungen in der Grenzflache, von Fehlpassungsversetzun-
gen und verringerten Packungsdichten wird nicht beriicksichtigt. In den technisch wichtigen
keramischen Materialien, die als Festelektrolyte oder gemischte Leiter in Brennstoffzellen,
Sensoren und Batterien eingesetzt werden, sind Raumladungsmodelle aufgrund der durch
Dotierung vorliegenden hohen Ladungstragerkonzentrationen nicht mehr anwendbar.

In dem von diesem Report abdeckten Zeitraum ist zum einen die O*-Leitfahigkeit von
Er,O3/YSZ, Dy,03/YSZ und Sc,05/YSZ-Multischichtsystemem parallel zu den Phasengren-
zen als Funktion der Lagendicke d gemessen worden Zum anderen sind réntgenographische
Spannungs- und Texturmessungen an Y,0:/YSZ, Er,O3/YSZ, Dy,03/YSZ und Sc,03/YSZ-
Multischichtsystemem durchgefuhrt worden. Alle Multischichten sind mittels gepulster Laser-
deposition (PLD) auf (0001) Al,Oz-Substraten in Kooperation mit dem PBI-9/FZJ und dem
Physikalisch-Chemischen Institut (PCI) der JLU Giel3en prapariert worden.

41.1 Réntgenographische Spannungsmessung

Die rontgenographischen Spannungsmessungen haben die verfigbare Datenbasis fir
grenzflachendominierte Systeme mit verschiedenen Gitterfehlpassungen/Grenzflachenspan-
nungen erweitert. Die Ergebnisse lassen sich mit einen einfachen Modell beschreiben, das
exponentiell abfallende Dehnungs-/Kompressionsfelder animmt, die von den durch die
Gitterfehlpassung verspannten Grenzflachen ausgehen.
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Abb. 67: Netzebenenabstande dj;; bzw. dy»m von YSZ und SE,O; in YSZ/SE,Os;-
Multischichten (SE = Y, Er) als Funktion der reziproken Schichtdicke 1/d fur
Gitterebenen B, parallel (0 °) und ®,0 im Winkel von 70,53 ° zur Phasengrenze
(prapariert im PGI-9/FZJ). Durchgezogene Kurven: Fit nach Gl. (1).
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Fur die rontgenographisch ermittelten (mittleren) Netzebenenabstande senkrecht dpq. und
parallel dna zur Substratebene erhalt man entsprechend dem Modellanahmen als Funktion
der Dicke d der Einzelschichten:

2v 1 1
d,.,~d.|1- £ und d ~d, |1+ ———— 1
il hk'( 1-v ° coshd/26oJ i hk'( 0 coshd/ZéoJ )
v : Poissonverhaltnis
1 [21—v | . mittlerer Durchmesser der Schichtkristallite
0o = Z, Eﬁ - dw i Netzebenenabstand im unverspannten Zustand
* & : fehlpassungsbedingte Gitterdehnung/-kompression

In Multischichten/Schichtsystemen mit saulenférmigen nanoskaligen Kristalliten sind fehlpas-
sungsbedingte Verspannungen in grenzflachennahen Bereichen lokalisiert. Durch Anpas-
sung von Gl. (1) an die Messdaten erhalt man fur die mittlere Ausdehnung &, der Span-
nungsfelder in den untersuchten Multischichten einen Wert um 10 nm (Abb. 67 und Abb. 68).
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Abb. 68: Netzebenenabstande di;; bzw. d,, von YSZ und SE,O; in YSZ/SE,Os;-
Multischichten (SE = Sc, Er, Dy) als Funktion der reziproken Schichtdicke 1/d fur
Gitterebenen B,0 parallel (0°) und ®,0 im Winkel von 70,53 ° zur Phasengrenze
(préapariert im PCI/JLU). Durchgezogene Kurven: Fit nach Gl. (1).

41.2 lonische Leitfahigkeit und Textur

Die gemessene O -Leitfahigkeit parallel zu den YSZ-Schichten zeigt eine sehr starke
Abhéngigkeit von den Préaparationsbedingungen. Als weitere wichtige Einflussparameter
haben sich die Textur (Korngrenzen) und die KristallitgréBe der Schichten herausgestellt.
Deren Einfluss ist in der gleichen GréRenordnung wie der Einfluss der zunéchst im Mittel-
punkt stehenden lokalen Grenzflachenspannungen.

Die rontgenographischen Texturuntersuchungen (Polfiguren) haben gezeigt, dass die bei
hoher Substrattemperatur im PGI-9/FZJ hergstellten YSZ/Y,05- und YSZ/Er,05-Multischich-
ten nur eine einzige Kristallitorientierung aufweisen (Abb. 69):

) (111) YSZ Il (111) SE,0s [| (0001) ALOs  [121] YSZ || [12 1] SE,Os Il [T 10] ALO; )
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a) YSZ/Er,05 b) YSZ/Er,05
dysz =135nm dysz =12 nm

n=5 n =50

Abb. 69: Texturanalyse von YSZ/Er,0; Multischichten auf (0001) Al,Os-Substraten,
hergestellt bei hoher Substrattemperatur, niedrigen O,-Druck und grof3er
Wachstumsgeschwindigkeit (PGI-9/FZJ). (111) YSZ Polfigur a) einer Multischicht
mit 135 nm und b) mit 12 nm dicken YSZ-Schichten (Y,03-Schicht zwischen erster
Er,03-Schicht und Al,O3-Substrat).

Im Gegensatz dazu zeigen die bei niedriger Substrattemperatur im PCI/JLU hergestellten
YSZ/Sc,03-, YSZ/Dy,03- und YSZ/Er,0Os-Multischichten zwei azimutal verdrehte Kristallitori-
entierungen bzw. Ubergange zu Fasertexturen (Abb. 70):

i) (111) YSZ Il (111) RE,O; Il (0001) Al,O; [110] YSZ || [110] RE,O; I [110] ALO;  (3a)
ii) (111) YSZ Il (111) RE,O;3 Il (0001) Al,O5 [110] YSZ I [110] RE,O; I [T10] AlLO;  (3b)

a) YSZ/Sc,04 b) YSZ/Er,04 ¢) YSZ/Dy,04
dvsz =90 nm dysz =320 nm dysy = 12 nm
n=1 n=1 h=32

Abb. 70: Texturanalyse von SE,O3/YSZ-Multischichten auf (0001) Al,O5-Substraten,
hergestellt bei niedriger Substrattemperatur, hohen O,-Druck und kleiner
Wachstumsgeschwindigkeit (PCI/JJLU). (200) YSZ Polfigur a) einer Sc,03/YSZ-
Multischicht mit 90 nm, (111) YSZ Polfigur b) einer Dy,03/YSZ-Multischicht mit 125
nm und b) mit 12 nm dicken YSZ-Schichten.

Die hochtexturierten YSZ/Er,Os-Multischichten mit nur einer Orientierung der Schichtkristal-
lite weisen stark anisotrope ionische Leitfahigkeiten parallel zu den YSZ-Schichten auf
(Abb. 71). Die O*-Leitfahigkeit parallel bzw. senkrecht zur Substratrichtung [100] Al,O5
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unterscheidet sich um bis zu einer Gré3en- 2.0 "
ordnung. In den bei niedriger Substrat- *; 18F '.| ErgogNSZ
temperatur  hergestellten  YSZ/Sc,0s-, o 16F - B~ parallel [100] AL,0,
YSZ/Dy,03- und YSZ/Er,Os-Multischichten § 14} ,' “ - W~ senkrecht [100] AL,O,
mit zwei azimutal verdrehten Orientie- ¢ 12k 4 ;

rungen bzw. mit Ubergéangen zu Fasertex- 2 1.0F l' A . /N .
turen sind durch die geometrische Mittelung £ o0s8f, ', 7" - N
keine anisotropen Effekte mehr feststellbar E—; 06 Vs N Y
(Abb. 72). : 04g m . ) = . .
In Fall der YSZ/Er,0Os-Multischichten mit & 02f ‘.’ " T m
dilativ verspannten YSZ-Schichten findet 0'8_00 0_'05 0_'10
man eine Leitfahigskeitserhdhung als Reziproke Schichtdicke nm / d

Funktion der reziproken Schichtdicke 1/d
(der Grenzflachendichte). Im Falle der
YSZ/Sc,03-Multischichten mit kompressiv
verspannten YSZ-Schichten findet man
eine Leitfahigkeitserniedrigung.

Abb. 71: O¥-Leitfahigkeit oy der YSZ/Er,Os-
Multischichten als Funktion der reziproken
Schichtdicke 1/d (Schichten préapariert im
PGI-9/JLU, XRD-Spannungsanalysen in Abb.
67, Texturanalysen in Abb. 69
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Abb. 72: 02'—Leitf5higkeit Oy der YSZ/Er,Os, YSZ/Sc,03 und YSZ/Dy,05-Multischichten als

Funktion der reziproken Schichtdicke 1/d (Schichten prapariert im PCI/JJLU, XRD-
Spannungsanalysen in Abb. 68, Texturanalysen in Abb. 70.

Dieses Verhalten ist im Einklang mit dem bereits erwahnten einfachen Modell der exponen-
tiell von den Grenzflachen abfallenden Spannungsfelder und der aus der Theorie des
Aktivierten Komplexes folgende Druckabhéngigkeit der freien Aktivierungsenthalpie:

4)

otm(d)zg“fe
o d

ae. S°S hz/20,
° coshd/25,

vol 0

Durch Anpassung des Modells an die schichtdickenabhangigen Leitféahigkeitsverlaufe findet
man &hnliche Werte fir die mittlere Ausdehnung &, der elastischen Spannungsfelder wie
aus den réntgenographischen Untersuchungen.

In Fall der bei niedriger Substrattemperatur hergestellten YSZ/Dy,0;-Multischichten findet
man fur die schichtdickenabhangigen Leitféahigkeitsverlauf keinen eindeutigen Trend.
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Entsprechend der vorliegenden dilativen Verspannung der YSZ-Schichten sollte es hier, ana-
log den YSZ/Er,0s-Multischichten, zu einer Leitféhigkeitszunahme als Funktion der rezipro-
ken Schichtdicken kommen. In den réntgenographischen Spannungsuntersuchungen (Abb.
68) lassen sich in den YSZ/Dy,0;-Multischichten — im Gegensatz zu den YSZ/Er,05- und
YSZ/Sc,03-Multischichten — aber keine eindeutigen Variationen der Gitterparameter durch
Spannungsfelder nachweisen. Neben einer Fasertextur zeigen die den YSZ/Dy,O;-
Multischichten im Vergleich zu den YSZ/Er,0Oz-Multischichten auch eine starkere Fehlorien-
tierung (Verkippung) der (111) Ebenen gegentuiber dem Substrat (Abb. 70).

Diese Verkippungen kénnten zu einem verstarkten Abbau der Gitterfehlpassung und damit
der Grenzflachenverspannung filhren. Die in diesen Multischichtproben kaum ausgepragten
Grenzflachenspannungen haben dann nur wenig Einfluss auf den ionischen Grenzflachen-
transport.
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4.2 Mobile Brenngaserzeugungssysteme mit Mitteldestillaten fur
HT-PEFCs

42.1 Entwicklung eines Gesamtsystems

Fir die Bordstromversorgung wird die HT-PEFC-Technik in Kombination mit einer
autothermen Reformierung bevorzugt. Es wurde ein integriertes HT-PEFC aufgebaut,
welches neben zwei 2,5 kW, HT-PEFC-Stacks eine Brenngaserzeugungseinheit bestehend
aus einem autothermen Reformer, einem Wasser-Gas-Shift Reaktor und einem
Katalytbrenner beinhaltet. Es wurden Versuche mit GTL-Kerosin (CioHz;), BTL diesel
(Ci7Hss) und Premium Diesel (CioHzg) durchgefiihrt. Im Hinblick auf einen guten
Wirkungsgrad wurden die Zielwerte fur die Wasserstoffnutzung auf 83 % und fir die mittlere
flaichenspezifische Stromstéarke auf 500 mA/ cm? festgelegt. Es wurde ein Massenstrom an
1670 g/h GTL-Kerosin benétigt, um 5 kW, zu erzeugen. Dies entspricht einem Wirkungsgrad
von 24 %. Hohere Wirkungsgrade von 29,4% sind bei einer 50%igen Teillast erreichbar. Die
anvisierte Leistung von 5 kW, wurde flr alle drei Kraftstoffe erreicht:

GTL-Kerosin: 4,95 kW, bei 450 mA/cm2 und 492 mV mittlerer Zellspannung und
77,1 % Wasserstoffnutzung.

BTL-Diesel: 5 kW, bei 450 mA/cm2 und 496 mV mittlerer Zellspannung und 74%
Wasserstoffnutzung.

Premium Diesel: 5,07 kW, bei 500 mA/cmz2 und 55,5% Wasserstoffnutzung.

Es wurden auch Nutzungsgrade von 85,6% im GTL-Kerosin-Betrieb erreicht. Eine
kontinuierliche Alterung war nicht erkennbar. Nach 250 Betriebsstunden fiel die mittlere
Zellspannung auf einem Betriebspunkt mittlerer Stromstérke von 200 mA/ cm? von anfanglich
610 mV (0-72 h) auf 577 mV. In allen Betriebspunkten konnten die Auslegungsbedingungen
des Warmetauscherkonzepts erfillt werden, es war keine auRere Warmezufuhr notwendig.

Die Kernkomponenten Reformer und HT-PEFC-Stack erwiesen sich wahrend der Testreihen
als robust und stabil. Bei der Untersuchungen mit Premium Diesel (ARAL Ultimate Diesel)
zeigten sich jedoch Degradationserscheinungen am Wasser-Gas-Shift Reaktor. Zu Beginn
konnte der CO-Gehalt von 10,2% (Vol.) im Produktgas des ATR auf 0,8% (Vol.) reduziert
werden. Auf Grund der exothermen Reaktionswarme betragt der Temperaturanstieg in der
Hochtemperatur- und in der Niedertemperatur-Shift-Stufe in Summe 78 K, 40 K (HTS) und
38 K (LTS). Aufgrund einer Fehlfunktion in der Peripherie des Teststands trat eine
Degradation auf, die sich zum einen durch eine verminderten Temperaturanstieg von 53 K
und eine erhdohte CO-Konzentration von 4% (Vol.) bemerkbar machte. Am dieser Stelle sei
drauf hingewiesen, dass die Qualitdt des ATR-Produktgases konstant sehr gut war; Benzol
trat mit Werten von ca. 1 ppmv in Erscheinung — oberhalb der Nachweisgrenze.

Zum Betrieb einer Brennstoffzellen-APU muss die Anfahrstrategie erarbeitet werden. Auf
Grund des derzeitigen Designs der HT-PEFC-Stacks betrégt die Startzeit ca. 37,5 min. Die
Brenngaserzeugung ist schon nach 16,5 min betriebsbereit. Eine Optimierung der
Brennstoffzelle fuhrt in Verbindung mit einer Modifikation des Startbrenners im Bereich von
10 — 12 min. Die Emissionen des getesteten Startbrenners liegen zwischen 60 mg/m3 (3 kW
Teilllast) und 229 g/ m3 (20 kW, Volllast fir 10 s). Der Brenner benétigt 2 min bis er seine
Designtemperatur von 800 °C erreicht.
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Informationen Uber die Entwicklung und Charakterisierung eines integrierten HT-PEFC
Systems mit der autothermen Reformierung von Diesel und Kerosin in der 5 kWe-Leistungs-
klasse wurden ausfihrlich in Applied Energy’ veréffentlicht. Die Betriebserfahrung mit
diesem System wurde weiterhin in ECS Transactions® diskutiert. Die Anfahrstrategie dieses
Systems mit Hilfe eines kommerziellen Startbrenners wurde in® entwickelt.

4.2.2 Entwicklung von Brenngaserzeugungssystemen

Bei der Systementwicklung wurden in den letzten Jahren im Rahmen des ADELHEID-
Projektes erhebliche Fortschritte beim Packaging erzielt. In Package 1, in welches auch der
Reaktortyp AH1 integriert wurde, sind die Komponenten weitrdumig angeordnet. Es kdnnen
auch Reaktoren eingebaut werden, die nicht speziell auf das Package abgestimmt wurden.
Die Leistungsklasse des Packages ist aber auf 12 — 18 kWy, limitiert. Die Packageversionen
P2 und P3 wurden fir das EFFESYS-Projekt entwickelt, konstruiert und aufgebaut. Die
Leistungsklasse betragt fur alle Komponenten durchgéngig 28 kWy,. Die Anordnung der
Komponenten im Package ist eng, um eine hohe Leistungsdichte zu erzielen. Ein Austausch
von Komponenten im Package ist zwar mdoglich, ist aber mit erheblichem Aufwand
verbunden. In Package AH2 wurde im nachsten Schritt Komponenten miteinander
verschweil3t, so dass diese drucktechnisch als eine Komponente gelten. Ein Austausch ist
nicht maoglich. SchweilRtechnische Verbindungen wurden zum Beispiel zwischen dem
Reformer und dem Shiftreaktor realisiert.

Der Reaktor vom Typ AH1 wurde vom Presswerk Struthitten gefertigt und in das
bestehende Package 1/ AH1 fiir Betriebstests integriert. Das Package AH1 enthélt neben
dem Reformer vom Typ AH1 einen Shiftreaktor (WGS 3) und einen Katalytbrenner (CAB
2.3). Nach abgeschlossener Integration in das Testmodul B wurde mit der experimentellen
Erprobung begonnen.

In den ersten Versuchen wurde das System mit BTL-Diesel (NExBTL-Diesel) der Fa. Neste
Oil betrieben. Abb. 73 zeigt Ergebnisse aus einem Versuch, bei dem das Package AH 1 fir
ca. 22 h in Betrieb war. Der Reformer wurde mit einem molaren H,O/C-Verhéltnis von 1,9
und einem molaren O,/C-Verhdltnis von 0,47 betrieben. Die Konzentrationen der
Hauptprodukte im trockenen Produktgas nach dem Shiftreaktor wurden in Abb. 73
dargestellt. Diese Analyse wurde mittels eines Massenspektrometers durchgefiihrt. Am
Anfang des Versuchs (50-140 min) wurde das System mit einem Dieseldurchfluss von
1013 g/h betrieben. In diesem Versuchsteil wurde zur Kilhlung zwischen den Shiftstufen
600 g/h Wasser zugegeben. Die CO Konzentration nach dem Shiftreaktor konnte dabei auf
1,0 Vol.-% reduziert werden. Diese Betriebsphase konnte jedoch nicht fortgefiihrt werden,
weil die Wasserpumpe nicht stabil lief. Aus diesem Grund wurde die Wassermenge auf
1000 g/h erhéht, um einen stabilen Betrieb der Pumpe Uber die Nacht zu gewahrleisten. Als
direkter Konsequenz dieser Malinahme sank die Eintrittstemperatur in die NTS Stufe von ca.

" samsun, R. C., Pasel, J., JanBen, H., Lehnert, W., Peters, R. and Stolten, D., "Design and test of a 5 kWe high-
temperature polymer electrolyte fuel cell system operated with diesel and kerosene," Applied Energy, vol. 114,
pp. 238-249, 2014.

8 samsun, R. C., Pasel, J., MeiRner, J., JanRen, H., Lehnert, W. and Peters, R., "Operational Experience from a 5
kWe HT-PEFC System with Reforming of Diesel and Kerosene," ECS Transactions, vol. 58, pp. 165-174, 2013.

° Wiethege, C., Samsun, R. C., Peters, R. and Stolten, D., "Start-Up of HT-PEFC Systems Operating with Diesel
and Kerosene for APU Applications," Fuel Cells, vol. 14, pp. 266-276, 2014.
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300 °C auf ca. 230 °C. Dieses niedrige Temperaturniveau fuihrte zu einer Erhéhung der CO
Konzentration im Produktgas aufgrund einer schlechteren Reaktionskinetik. Als
Gegenmalnahme wurde der Massenstrom an Diesel auf 1350 g/h erhoht. Dieser Wert
entspricht dem Auslegungspunkt des Packages AH 1. Die Wassermenge fir die NTS-Stufe
wurde dabei konstant gehalten. Als Ergebnis stieg die Eintrittstemperatur in die NTS-Stufe
nur auf 264 °C. Diese Temperatur ist weiterhin niedriger als die Auslegungstemperatur von
300 °C. Der Betrieb des Shiftreaktors an seinem Auslegungspunkt (GHSV: 30,000 h™) bei
dieser Temperatur fuhrte zu einer CO-Konzentration von ca. 1,8 Vol.-% am Austritt des
Reaktors. Nach einem stabilen Betrieb des Systems Uber die Nacht (ca. 18 h) wurde die
Menge an Quenchwasser in 50 g/h -Schritten auf 700 g/h reduziert. In dieser Phase konnten
sinkende CO- und steigende CO, und H,-Konzentrationen (siehe Abb. 73, ab 1260 min)
beobachtet werden. Bei einer Wassermenge von 700 g/h stieg die Eintrittstemperatur in die
NTS-Stufe auf den Auslegungswert von 300 °C.
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Abb. 73: Konzentrationen der Hauptprodukte im trockenen Produktgas nach dem
Shiftreaktor beim Betrieb von Package AH 1 mit BTL-Diesel. Analyse mittels
Massenspektrometrie

In dieser Periode wurden die Konzentrationen von CO und CO, nach dem Shiftreaktor
mittels FTIR-Spektroskopie mit einer Frequenz von 1 s analysiert. Damit konnte der Einfluss
der Wassermenge bzw. die Eintrittstemperatur in die NTS-Stufe auf den CO-Umsatz im
Shiftreaktor dynamisch untersucht werden. Abb. 74 zeigt wie die CO-Konzentration in der
Periode zwischen 1260 min und 1290 min kontinuierlich gesunken ist und nach dem
Erreichen einer Wassermenge von 700 g/h bis Ende des Versuchs bei 1,0 Vol.-% im
trockenen Produktgas konstant geblieben war. Damit konnte nachgewiesen werden, dass
das Package AH 1 beim Einsatz von BTL-Diesel am Auslegungspunkt des Packages den
Zielwert von 1,0 Vol.-% im feuchten Produktgas erreichen und sogar unterschreiten konnte.
Dabei waren die Konzentrationen der héheren Kohlenwasserstoffe nach dem Reformer und
nach dem Shiftreaktor in der Gasphase an der Detektionsgrenze des Analysegeréates.
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Abb. 74: Konzentrationen von CO und CO, im trockenen Produktgas nach dem Shiftreaktor

1320

1330

.

1340

beim Betrieb von Package AH 1 mit BTL-Diesel. Analyse mittels FTIR

Neben der Analyse des Systems im stationdren Zustand wurden die Nebenprodukte nach
dem Shiftreaktor auch beim Anfahren und Abfahren des Systems mittels FTIR-Spektroskopie
untersucht. Beim Anfahren wurde eine maximale Benzol-Konzentration von 909 ppm
beobachtet, wobei die maximalen Konzentrationen von Ethen (45 ppm), Ethan (238 ppm)
und Propen (60 ppm) geringer waren. Beim Abfahren des Systems waren die maximalen
Konzentrationen von Ethan (2974 ppm) und Benzol (1168 ppm) relativ hoch, wobei die
maximalen Konzentrationen von Ethen (11 ppm) und Propen (18 ppm) deutlich geringer
waren. Der Einfluss dieser Nebenprodukte auf die Langzeitstabilitéat der Systemkomponente

wird derzeit naher untersucht.
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Abb. 75: Konzentrationen der Hauptprodukte im trockenen Produktgas nach dem Reformer
beim Betrieb von Package AH 1 mit BTL-Diesel fiir eine Versuchsdauer von 100 h.
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In weiteren Versuchen wurde die Langzeitstabilitdt des Reformers ATR AH1 im
Systembetrieb mit unterschiedlichen Diesel- und Kerosin-Kraftstoffen untersucht. In allen
Versuchen wurde der Reformer mit einem Kraftstoffdurchfluss von 1350 g/h mit molaren
0,/C- und H,O/C-Verhéltnissen von 0,47 bzw. 1,9 betrieben. Abb. 75 zeigt den zeitlichen
Verlauf der Konzentrationen der Hauptprodukte im trockenen Produktgas nach dem
Reformer ATR AH1 wahrend eines Versuchs mit BTL-Diesel (NExBTL Diesel) fur eine Dauer
von 100 h. Es ist dabei zu beachten, dass alle Konzentrationen nahezu konstant blieben.
Trends zu einer mdglichen Desaktivierung im Reformer sind nicht zu beobachten. Der
Reformer produzierte in diesem Zeitraum sehr niedrige Nebenprodukte, deren Konzen-
trationen an der Detektionsgrenze des Analysegerats lagen. Des Weiteren zeigt Abb. 76 die
Konzentrationen der Hauptprodukte im trockenen Produktgas nach dem Shiftreaktor. Die
CO-Konzentrationen lagen zwischen 1,0 Vol.-% und 1,5 Vol.-% in diesem Versuch. Es
wurden zwar kurzzeitig héhere CO-Konzentrationen von bis zu 1,9 Vol.-% im Produktgas
gemessen, jedoch konnte die CO-Konzentration mit Hilfe von GegenmalRnahmen im System
zurlick in den Bereich zwischen 1,0 Vol.-% und 1,5 Vol.-% reduziert werden. Die Gegen-
malnahmen waren die Anpassung der Heizpatronenleistung sowie der Wasserquench-
menge. Der Anstieg der CO-Konzentration am Ende des Versuchs auf ca. 1,5 Vol.-% kann
durch Probleme bei der Wasserférderung zur Kihlung des Reformats vor dem
Niedertemperatur-Shiftreaktor erklart werden.
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Abb. 76: Konzentrationen der Hauptprodukte im trockenen Produktgas nach dem
Shiftreaktor beim Betrieb von Package AH 1 mit BTL-Diesel fur eine
Versuchsdauer von 100 h. Analyse mittels Massenspektrometrie

Im weiteren Versuchsverlauf wurde das System mit weiteren Diesel- und Kerosinqualitaten
getestet. Tab. 14 zeigt die Konzentrationen der Hauptprodukte der Reformierung gemittelt fir
den Betrieb mit NExBTL-Diesel (120 h), Ecopar-Diesel (120 h), HC-Kerosin (136 h) und
Ultimate-Diesel (13 h). Die Konzentrationen im trockenen Produktgas wurden mit Hilfe einer
Massenspektrometrie gemessen. Bei allen getesteten Kraftstoffen zeigte der Reformer ATR
AH 1 einen sehr stabilen Betrieb ohne einen Hinweis auf Alterung.
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Kraftstoff Versuchsdauer x(H,) Xx(CO) x(CO;) x(CH,) | x(Ar) x(Ny)

h Vol.-%
NEXBTL-Diesel 120 37,0 9,0 12,9 0,2 0,5 40
Ecopar-Diesel 120 37,0 9,4 12,6 0,2 0,5 40
HC-Kerosin 136 35,7 10,0 12,4 0,2 0,5 41
Ultimate-Diesel 13 349 | 11,1 11,6 0,3 0,5 42

Tab. 14: Untersuchung der Langzeitstabilitat des Reformers ATR AH 1 im Systembetrieb mit
unterschiedlichen Diesel- und Kerosinqualititen. Konzentrationen der
Hauptprodukte der Reformierung im trockenen Reformat gemessen mittels
Massenspektrometrie

Die Nebenprodukte der Reformierung wurden mittels FTIR-Spektroskopie ermittelt. Tab. 15
zeigt die Konzentrationen von Ethen, Ethan, Propen und Benzol im Reformat gemittelt tber
die Versuchsdauer fur den Betrieb mit unterschiedlichen Kraftstoffen. Wéhrend der Versuche
mit den Kraftstoffen NExXBTL-Diesel, Ecopar-Diesel und HC-Kerosin lagen die Konzen-
trationen der Nebenprodukte auf einem sehr niedrigen Niveau an der Detektionsgrenze des
Analysegerats. Beim Betrieb mit dem Kraftstoff Ultimate-Diesel stiegen die Konzentrationen
an Nebenprodukten leicht zu weiterhin unkritischen Werten.

Kraftstoff Versuchsdauer Xx(CyH;) Xx(CyHg) @ x(CzHg) X(CgHe)

h ppmv ‘
NEXBTL-Diesel 120 7 3 13
Ecopar-Diesel 120 6 3 14
HC-Kerosin 136 6 0 8
Ultimate-Diesel 13 6 29 2 35

Tab. 15: Untersuchung der Langzeitstabilitat des Reformers ATR AH 1im Systembetrieb mit
unterschiedlichen Diesel- und Kerosinqualitdten. Konzentrationen der
Nebenprodukte der Reformierung im trockenen Reformat gemessen mittels FTIR.

Wie bereits im vorderen Bereich des Abschnittes erwahnt, wurden wahrend des Anfahrens
und des Herunterfahrens deutlich héhere Konzentrationen an Nebenprodukten gemessen.
Am Ende der Versuchsreihe wurden dynamische Versuche durchgefiihrt, um Strategien zu
entwickeln wie das System mit tieferen Konzentrationen in und auf3er Betrieb genommen
werden kann. Dabei wurde festgestellt, dass ein Start des Systems mit den beim
Normalbetrieb des Systems ausgewahlten molaren O,/C- und H,O-Verhéaltnissen in Ver-
bindung mit einer Vorheizung von Reformierungsluft zu niedrigeren Konzentrationen an
Nebenprodukten fhrt.

Am Ende des Systembetriebs konnten nahezu keine Nebenprodukte gemessen werden,
wenn beim Herunterfahren die Wassermenge zum Reformer zuerst erhéht und bei konstant
bleibender Luftmenge die Kraftstoffversorgung gestoppt wird. Damit konnten vielver-
sprechende Betriebsstrategien identifiziert werden, die in kiinftigen Arbeiten weiter optimiert
werden missen.
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423 Spruhbilduntersuchungen an der Dise des ATR AH2

Abb. 77 zeigt Ergebnisse von Sprihbilduntersuchungen, die mit der gewahlten Anordnung
der Kraftstoffeinspritzvorrichtung bestehend aus der Pumpe der Fa. Thomas Magnete, einem

v

Abb. 77: Bildabfolge eines Videos aufgenommen mit der Hochgeschwindigkeitskamera bei
einer Bildrate von 13300fps wahrend des Pulsbetriebs der Kraftstoff-
Einspritzvorrichtung. Es sind kombiniert: die Pumpe der Fa. Thomas Magnete, ein
Reservoir, ein Druckregler, das schnelléffnende/ schlieBende Magnetventil der Fa.
GSR Ventiltechnik und die Dralldruckdiise. Der Druck im Speicher betragt 50 bar,
die Wiederholrate liegt bei 16 2/3 Hz entsprechend 60 ms pro Takt. Das Ventil
sollte zu 50% geoffnet sein. Die Einspritzzeiten entsprechen fur eine minimale Last
von 15%, ca. 15% von 67 ms, einem Zeitintervall von 10 ms. Die Dralldruckdiise
ist untenliegend. Es wird der Aufbau des Sprihbilds gezeigt.

Reservoir, einem Druckregler, dem schnelléffnenden/ schlieBenden Magnetventil der Fa.
GSR Ventiltechnik und der Dralldruckdiise vor dem Einbau der Anordnung in den ATR AH2
erzielt wurden.
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Als eigentliches Ergebnis wurde wiederum ein Videofilm zu jeder Einstellung erzielt.
Videoraten liegen bei 4.000 fps — 133.000 fps. (fps: frames per second). Ein Video in
Echtzeit wird im avi-Dateiformat tUblicherweise mit 15 fps abgespielt. PAL-Formate oder das
U.S.-amerikanische Format NTSC verwenden 30 fps. Der zeitliche Effekt fuhrt damit zu einer
Aufweitung um Faktoren zwischen 13,67 — 267. Die Bildfolge in Abb. 77 wies bei 13.300 fps
einen Zeitabstand von jeweils 75 ps. Der Aufbau des Spriihbilds dauerte 1,5 - 2 ms. Wichtig
ist, dass das Auftreten eines Flussigkeitsstrahls nach weniger als 1 ms nahezu
verschwunden ist. Damit konnte die Entwicklung der Pumpe und des Magnetventils in
Kombination mit der technischen Anordnung erfolgreich umgesetzt werden. Fir die Qualitat
des Sprihbilds ist ein konstanter Betriebsdruck von 40 — 50 bar ideal. Die effektiv minimale
Last lag bei 10%. Die theoretisch mogliche Last von 5% lieR sich nicht ansprechen. 10%
Last waren nur bedingt zu nutzen, da der Sprih nicht gut abgesetzt wurde. Wie Abb. 77 zeigt
traten beim Aufbau des Spriihbildes in der Mitte kleinere Ansammlungen Wasser auf. Uber
deren Auswirkungen kann der Bericht noch keine endgultige Aussage treffen.
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4.3 Wasserverteilung in der HT-PEFC

Der Betrieb der HT-PEFC erfolgt bei 160 °C und Normaldruck. Das entstehende
Produktwasser verlasst die Zelle deshalb im gasférmigen Aggregatzustand. Ein groRer Teil
des Produktwassers wird direkt Uber den Gaskanal der Kathode ausgetragen. Das Wasser
entsteht jedoch wahrscheinlich im flissigen Aggregatzustand in der Elektrode, welche als
Elektrolyt Phosphorsaure (genauer: eine Phosphorsédure-Wasser-Mischung) enthélt. Ein Teil
des Produktwassers gelangt durch Diffusion innerhalb des Elektrolyten zur Anode um dort
ausgetragen zu werden. Dieses Prinzip ist in Abb. 78 dargestellt.

Katalysator flissig (Elektrode)

(Kathode)

Membran fliissig (Membran)

Katalysator
(Anode)

Dampf (GDL)

' Dampf (Gaskanal)

Abb. 78: Wasserverteilung in der HT-PEFC

GDL

Die Verteilung des Produktwassers auf Kathode und Anode ist dabei von den
Materialeigenschaften der Elektrode, der GDL, der Membran als auch von der Balance
zwischen Wasserproduktion und Wasserverdampfung und damit den lokalen Strémungs-

Stochiometrie Anode Verhéltnis des Volumenstroms
(Kathode/ Anode)
2.0 4.3
4.0 1.4
6.0 0.9

hypothetischer Reformatbetrieb™®
(zum Vergleich des Volumenstromes)

1.2 1.1
2.0 2.3
Tab. 16: Stromungsverhéltnisse am Zellausgang (ohne Wasser, Stdchiometrie der

Kathode = 2)

10 Luke, L., JanRen, H., Kvesi¢, M., Lehnert, W., Stolten, D., Int. J. of Hydrogen Energy 37 (2012), 9171
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verhdltnissen abhéngig. In einem ersten Schritt wurde deshalb die Verteilung des Wassers
anhand einer Standard-Einzelzelle charakterisiert. Es handelt sich dabei um eine Zelle mit 3-
fach Maander und einer aktiven Zellflache von 45 cm?®. Als MEA kam eine CELTEC P1000
von der Firma BASF zum Einsatz. Die Zelle wurde in Parallel-Konfiguration betrieben mit
reinem Wasserstoff auf der Anode und trockener Luft auf der Kathode. Die Stdchiometrie der
Kathode wurde auf den Wert 2 fest eingestellt. Die Stéchiometrie der Anode wurde geman
Tab. 16 variiert. Dieser Tabelle kann man entnehmen, dass sich das Verhéltnis der
Volumenstrome im Betrieb mit reinem Wasserstoff stark vom Betrieb mit Reformat
unterscheidet. Am Zellausgang wurde das Produktwasser auf Anoden- und Kathodenseite
mittels eines Kondensators aufgefangen, wie in Abb. 79 schematisch dargestellt ist.

Wasserstoff Luft
Stochiom.=2/4/6 Stochiom.=2

Wasserstoff <= Kggdensator :> Luft

Wasser Wasser
(Anode) (Kathode)

Abb. 79: Experimenteller Aufbau zur Ermittlung der Wasserverteilung

Fir jeden Betriebspunkt wurde das Wasser ca. 70 Stunden in den beiden Auffangbehéltern
gesammelt. Der daraus resultierende Massenstrom des Produktwassers ist in Abb. 80
dargestellt. Gemal? des Faraday'schen Gesetzes gibt es einen linearen Zusammenhang
zwischen Stromdichte und Wasserproduktion. Die Steigung der Geraden ist jedoch deutlich
groRer auf der Kathodenseite. Diese Tatsache stimmt sehr gut mit den in Abb. 78 skizzierten
Transportwegen Uberein, da das Wasser auf dem Weg zur Anode eine ,Diffusionsbarriere”
Uberwinden muss.

Bildet man nun das Verhaltnis der Massenstrome von Kathode und Anode, so ist ein
unterschiedliches Verhalten als Funktion der Volumenstrome zu erkennen (Abb. 81). Bei
hohem Volumenstrom auf der Kathode (Anode Stdchiometrie 2) wird unabhangig von der
Stromdichte jeweils das 5-fache an Wasser Uber die Kathode ausgetragen. Ist das Verhaltnis
der Volumenstrome eher ausgeglichen (Anode Stochiometrie 4 und 6), so betragt der
Wasseraustrag der Kathode nur noch das 2- bis 3-fache der Anode. Weiterhin steigt der
Wasseranteil der Kathode mit zunehmender Stromdichte an.
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Abb. 80: Massenstrom des Produktwassers als Funktion der Stromdichte
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Abb. 81: Verhéltnis des Produktwasser-Massenstromes

Zusammenfassend kann man sagen, dass der Diffusionsstrom von Wasser durch die
Membran sich als Funktion der Volumenstréme &ndert. Deshalb ist zu erwarten, dass sich
die Protonenleitfahigkeit der Membran ebenfalls &ndert. Weiterhin kdnnen im Wasser geldste
Gase auf diesem Wege von der Kathode zur Anode transportiert werden, welches den
sogenannten ,Crossover-Effekt* beeinflussen wiirde. Die genannten Effekte sind ebenfalls
abhangig von der Stromungsfiihrung und der Geometrie des Stromungsfeldes.
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4.4 Effizienzaspekte der Hochdruck-Wasserelektrolyse

Eine grofitechnische Energiespeicherung kann mit der Herstellung und Speicherung von
Wasserstoff erreicht werden. Wasserelektrolysesysteme bieten dabei die Maoglichkeit
hochreinen Wasserstoff effizient und emissionsfrei zu produzieren. Neben der alkalischen
Elektrolyse hat sich in den letzten Jahren die Polymerelektrolytmembran-Elektrolyse (PEM-
Elektrolyse) als technische Anwendung der Wasserelektrolyse entwickelt. Die Elektro-
lysesysteme und ihre Einbindung in die Energieinfrastruktur werden am IEK-3 untersucht
und weiterentwickelt. Dabei stellt die Systemeffizienz einen zentralen Entwicklungsparameter
dar. Im Folgenden sollen die Aktivitaten des IEK-3 auf dem Gebiet der Effizienzerh6hung von
Wasserelektrolysesystemen vorgestellt werden. Dabei wird insbesondere auf den
Druckbetrieb des Elektrolyseurs eingegangen.

4.4.1 Einleitung und Ubersicht

Fur die wirtschaftliche Integration von Elektrolysesystemen zur Wasserstoffproduktion sind
mafRgeblich die Wasserstoffgestehungskosten relevant. Diese ergeben sich aus den
Investitionskosten, der Anlagenauslastung und den Energiekosten zur elektrischen
Versorgung der Systeme. Uber den Wirkungsgrad des Gesamtsystems werden die
Energiekosten direkt auf die Wasserstoffgestehungskosten Ubertragen. Damit stellt die
Erhéhung des Wirkungsgrads eine effektive MalRnahme dar, um die Wasserstoff-
gestehungskosten zu senken.

Das Wasserelektrolysesystem besteht neben dem Zellstapel aus verschiedenen
Systemkomponenten zur Versorgung und Kihlung der Zellen und aus Systemkomponenten
zur Gasnachbehandlung. Bei der Betrachtung der Systemeffizienz missen diese
Komponenten berlcksichtigt werden. Abb. 82 zeigt schematisch den Systemaufbau.
Zunachst wird der Wirkungsgrad des Zellstapels, auch Stack genannt, als zentrales Bauteil
besprochen und anschlieRend auf die Systemkomponenten eingegangen.

Netzanbindung Elektrolysesystem Speicher

Abscheider

S

Druckspeicher

Trockner

m ﬁ‘ Gleichrichter Stack

Hochspannungsnetz
Kompressor

Abb. 82:  Aufbau und Integration von Wasserelektrolysesystemen

4.4.2 Stackwirkungsgrad

Zur Erhdhung der Leistungsdichte werden Einzelzellen zu Stacks verbunden, welche als
zentrales Bauteil des Elektrolyseurs dienen. Der Stackwirkungsgrad entspricht dabei nahezu
dem Zellwirkungsgrad. Der Zellwirkungsgrad setzt sich aus dem Spannungs- und dem
Faraday’'schen Wirkungsgrad zusammen. Dabei wird der Spannungswirkungsgrad durch
Warmeproduktion wahrend der Elektrolyse reduziert. Der Faraday’sche Wirkungsgrad ergibt

126



sich aus Verlusten von produzierten Wasserstoffs in der Zelle, welche hauptséachlich durch
die Querpermeation der entwickelten Gase durch die Membran bestimmt werden. Im
Folgenden werde die beiden Wirkungsgrade erlautert und der Einfluss auf den
Gesamtwirkungsgrad der Zelle aufgezeigt.

4.4.2.1 Spannungswirkungsgrad

Zur elektrochemischen Spaltung von Wasser zu Wasserstoff und Sauerstoff muss eine
elektrische Leistung aufgebracht werden. Diese wird bestimmt durch den Zusammenhang
zwischen der Spannung und dem Strom, der sogenannten Strom-Spannungskennlinie.
Diese wird maRgeblich durch den Aufbau, die verwendeten Bauteile und die gewahlite
Zelltemperatur bestimmt. Im Idealfall ist zur Spaltung von Wasser lediglich die
Nernstspannung erforderlich, welche sich aus der freien Gibbs Energie fir die
Wasserzersetzung ergibt. Im realen Fall treten Verluste auf, die mit steigender Stromdichte
zunehmen. Dazu zahlen die kinetische Aktivierungsverluste durch die elektrochemischen
Reaktionen, die ohmschen Verluste und die Massentransportverluste.

Aktivierungsverluste

Fur die Aktivierungsverluste ist vor allem die Beschaffenheit der Elektroden von groRRer
Bedeutung. Bei der Wasserelektrolyse mit einer sauren Polymerelektrolytmembran wird an
der Anode Wasser oxidiert. Die dabei entstehenden Protonen werden an der Kathode
reduziert. Diese Reaktionen werden durch die Verwendung von Katalysatoren beschleunigt,
welche mit einem Polymertrager auf die Membran aufgebracht werden. Sie ergeben damit
die Elektroden.

Die Qualitdt der Elektrode wird daher mafRgeblich durch den Katalysator bestimmt. Zur
Reduzierung der Uberspannungen werden Katalysatoren mit einer hohen Aktivitat fiir die
Elektrolysereaktion bendtigt. Zudem sollte der Katalysator eine grofRe Oberflache aufweisen,
um eine moglichst hohe Nutzung des verwendeten Katalysatormaterials zu gewahrleisten.
Die Elektrode muss mit dem verwendeten Katalysator so ausgefiihrt werden, dass die
Degradation im Betrieb des Elektrolyseurs moglichst gering gehalten wird. Durch
verschiedene Mechanismen treten im Betrieb Degradationserscheinungen auf, welche den
Wirkungsgrad Uber die Betriebszeit reduzieren. Fur die PEM-Elektrolyse werden aktuell
Platinnanopartikel als Katalysator fur die Kathode verwendet, wahrend Iridiumoxid-
nanopartikel fir die Anode verwendet werden.

Ohmsche Verluste

In der Zelle treten ohmsche Verluste bei der Leitung von Protonen und Elektronen auf. Der
ohmsche Widerstand einer Zelle wird mafgeblich durch die Protonenleitféhigkeit der
Membran bestimmt. Der Zellwiderstand ist damit ungeféhr proportional zur Membrandicke.
Neben der Membran missen auch die Elektronen eine hohe Leitféahigkeit fir Protonen
aufweisen. Dies wird mittels eines Polymerelektrolytbinders erreicht, welche mit dem
Katalysatormaterial auf die Membran aufgebracht wird. Dieser Binder dient gleichzeitig als
mechanische Anbindung des Katalysators. Die Elektronenleitfahigkeit der Elektrode wird
Uber das Katalysatormaterial realisiert. Um eine méglichst hohe Leitféahigkeit der Elektrode
fur Protonen und Elektronen zu erreichen, muss das Verhaltnis von Polymerbinder zu
Katalysatormaterial optimal gewahlt werden. Ebenso missen alle Bauteile, welche die
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Medienversorgung hinter den Elektroden Ubernehmen durch eine hohe Elektronen-
leitfahigkeit gekennzeichnet sein. Dies gilt auch fir die Kontaktstellen zum Erreichen von
geringen Kontaktwiderstanden.

Massentransportverluste

Die Versorgung der Zelle mit Wasser und das Abfiihren der produzierten Gase werden tber
porése Sichten und eine Kanalstruktur auf der Anoden- und Kathodenseite realisiert. Zudem
dienen diese Bauteile als mechanische Stiitze der Membran im Druckbetrieb des
Elektrolyseurs. Bei steigenden Stromdichten muss eine ausreichende Versorgung der Zelle
gewahrleistet sein. Kann dies nicht gewahrleistet werden, treten Verluste auf, die als
Massentransportverluste bezeichnet werden. Die Massentransportverluste limitieren die
mogliche Stromdichte fiir gro3e Strombereiche.

Abb. 83 zeigt die Verlustmechanismen der Zelle und die daraus resultierende Strom-
Spannungskurve. Aktuelle Forschungsaktivitaten des IEK-3 untersuchen Mdoglichkeiten,
diese Verluste zu reduzieren, um somit den Spannungswirkungsgrad zu erh6hen. Ebenso
werden die Degradationsmechanismen an verschiedenen Bauteilen untersucht, um durch
eine geeignete Auslegung der Zelle hohe Lebensdauern bei hohen Wirkungsgraden zu
erreichen.

24

2.2

»

Zellspannung [V]
@

Stromdichte [mA/cm?]

Abb. 83: Ul-Charakteristik und Verlustmechanismen der PEM-Elektrolyse

4.4.2.2 Faraday’scher Wirkungsgrad

Im Betrieb des Elektrolyseurs tritt Querpermeation der entwickelten Gase durch die
Membran auf. Diese wird hauptséachlich durch Diffusion verursacht, welche durch den
Konzentrationsgradienten der Gase Uber die Membran entsteht. Neben der
Gaskonzentration, welche durch die gewahlten Driicke vorgegeben werden, ist die
Querpermeation von der Permeabilitit der Membran (Stoffeigenschaft) und deren Dicke
abhangig. Durch das Fick’sche Diffusionsgesetz ergibt sich ein reziprok proportionaler
Verlauf des Gasdurchtritts mit der Membrandicke.
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Wasserstoff, welcher in den anodischen Raum permeiert, kann nachfolgend nicht genutzt
werden und muss somit als Verlust angesehen werden. Neben dem Sicherheitsproblem bei
der Mischung von Wasserstoff mit Sauerstoff ergibt sich zudem eine Reduzierung des
Wirkungsgrades. Weiterhin tritt Sauerstoff in den kathodischen Raum ein. Hier wird der
Sauerstoff mit dem vorherrschenden Wasserstoff durch den Platinkatalysator katalytisch
verbrannt. Der dabei umgesetzte Wasserstoff ist somit ebenfalls verloren, womit auch die
Sauerstoffpermeation den Wirkungsgrad senkt.

Fir die spéatere technische Nutzung wird der Wasserstoff unter Druck gespeichert. Da
innerhalb des Elektrolyseurs eine nahezu adiabatische Verdichtung realisiert werden kann,
ist der Energieaufwand zur Kompression innerhalb des Elektrolyseurs geringer als bei der
mechanischen Nachkompression. Durch die Gaspermeation ist dieser Mechanismus
allerdings limitiert, denn durch die Druckerhthung steigen ebenfalls die Konzentrations-
gradienten. Eine Erhdéhung der Konzentrationsgradienten fiihrt damit zu erhohter
Gaspermeation und damit zu einem geringeren Faraday’'schen Wirkungsgrad. Um diesem
Verlust zu begegnen, ist in der Vergangenheit das Gleichdruckprinzip entwickelt worden, bei
dem auch die Sauerstoffseite auf das Druckniveau der Wasserstoffseite gebracht wird. Es
konnte gezeigt werden, dass die Gasreinheit damit tatséchlich erhoht werden kann.
Allerdings steigt damit die Sauerstoffpermeation, sodass der Wirkungsgrad weiter reduziert
wird. In der Praxis muss somit ein optimales Druckniveau gefunden werden.

4.4.2.3 Zellwirkungsgrad

Bei der Konfiguration der Zellen missen die oben erlauterten Mechanismen beriicksichtigt
werden. Dabei stellt insbesondere die Dicke der Membran einen entscheidenden
Auslegungsparameter dar. Uber die Membrandicke wird das Verhéltnis von Zellwiderstand
zu Gaspermeation eingestellt. Wahrend der Zellwiderstand proportional mit der Membran-
dicke zunimmt, nimmt der Gasdurchtritt reziprok proportional mit der Membrandicke ab.

Die Stromdichte beeinflusst die Gaspermeation durch die Membran nur geringfiigig. Wird bei
hoheren Stromdichten jedoch mehr Wasserstoff produziert, fallt ein nahezu konstanter
Verlust durch die Permeation relativ weniger ins Gewicht: Der Prozentsatz des Wasserstoff-
verlustes durch Permeation durch die Membran nimmt demnach mit steigender Stromdichte
ab. Die Dicke der Membran ist somit nach folgenden Eigenschaften einzustellen:

- Dem Ohmschen Widerstand fur die Protonenleitfahigkeit,

- der Wasserstoff- und Sauerstoffpermeabilitat,

- der Temperatur, welche die ersten beiden Eigenschaften einstellt,
- dem Druck an der Kathoden- und Anodenseite,

- der aufgepragten Stromdichte.

Eine derartige Membrandickenoptimierung wurde im Rahmen einer Verdffentlichung
abgehandelt™. Dabei werden die Eigenschaften der Protonenleitfahigkeit sowie der
Wasserstoff- und Sauerstoffpermeabilitdt separat auRerhalb der Elektrolysezelle bestimmt,

™ Schalenbach, M., Carmo, M., Fritz, D. L., Mergel, J. & Stolten, D. Pressurized PEM water electrolysis:
Efficiency and gas crossover. Int. J. Hydrogen Energy 38, 14921-14933 (2013).
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welche als Eingangsparameter fir das Model genommen wurde. Diese Berechnungen sind
unabhéangig von den elektrochemischen Eigenschaften der Elektroden.

Neben des Effizienzverlustes fuhrt die Permeation von Wasserstoff durch die Membran zu
einem Sicherheitsrisiko: Oberhalb eines Gasgemisches von 4 % H, in O, entsteht ein
explosionsfahiges Gemisch, was in der Verfahrensfiihrung verhindert werden sollte. Mit
zunehmender Stromdichte sinkt der Wasserstoffgehalt des Gasgemisches, da die
Permeationsrate von Wasserstoff durch die Membran nahezu konstant ist jedoch sich die
Produktionsrate des Sauerstoffs erhéht. Dabei wird das anodische Gasgemisch zu Seiten
des Sauerstoffs geschoben.

100 ) I T I ) 1 L)
[ / H, Druck: 30bar -
90 - O, Druck: 1bar ]
- Membrandicke: 153um L
X 80 H .
= i ]
70 L Stromwirkungsgrad
Spannungswirkungsgrad
I Zellwirkungsgrad :
60 1 | 1 | 1 | 1
0 1 2 3 4

j (Alcm?)
Abb. 84: Modellierte Effizienz eines PEM-Elektrolyseurs im Differenzdruckbetrieb.

Der Verlauf der Spannungseffizienz, der Faradayschen Effizienz und der Zelleffizienz ist in
Abb. 84 als Funktion der Stromdichte gezeigt. Wie oben diskutiert, steigt die
Warmeproduktion durch die Uberspannungen mit der Stromdichte, welche den Spannungs-
wirkungsgrad erniedrigt. Andererseits erhdht sich mit steigender Stromdichte die
Faraday‘sche Effizienz. Fir die Zelleffizienz ergibt sich ein Optimum, welches abhangig von
den Betriebsbedingungen des Elektrolyseurs ist.

4.4.3 Systemwirkungsgrad

Zum Betrieb eines Elektrolysestacks sind weitere Systemkomponenten notwendig, die durch
ihre Leistungsaufnahme den Gesamtwirkungsgrad des Systems reduzieren. Die einzelnen
Systemkomponenten sind in Abb. 82 gezeigt. Zur elektrischen Versorgung des Stacks wird
in der Regel eine Gleichrichtereinheit bendtigt. Diese Einheit weist einen lastabhangigen
Wirkungsgrad auf. Durch die etablierten Technologien, wie beispielsweise die Chloralkalie-
Elektrolyse, kénnen hier bereits Wirkungsgrade oberhalb von 98 % erreicht werden. In der
Gesamtkette ist dieser Verlust allerdings dennoch zu beriicksichtigen, da er bereits vor der
eigentlichen Elektrolyse auftritt und somit direkt die verfiigbare Leistung reduziert.
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Die durch Uberspannung auftretende Verlustwdrme muss abgefiihrt werden, um eine
Schéadigung der Bauteile, insbesondere der Membran, zu vermeiden. Dazu werden anoden-
und kathodenseitig Kiihlkreislaufe verwendet. Uber die Kiihlkreislaufe wird die Anodenseite
zudem mit Wasser fir die Reaktion versorgt. Die Kuhlkreislaufe werden mit Pumpen
betrieben, welche ebenfalls den Wirkungsgrad des Gesamtsystems reduzieren.

Die Produktgase werden nach dem Elektrolyseur vom Wasser getrennt, dennoch sind diese
mit Wasserdampf gesattigt. Fir die Speicherung muss der Produktwasserstoff somit
getrocknet werden. Es zeigt sich, dass durch eine Gaskiihlung bereits groRe Anteile an
Wasser durch Kondensation entfernt werden koénnen. Damit reduziert sich der
Energieaufwand fir eine anschlieRende Feintrocknung deutlich. Ublicherweise wird die
Feintrocknung mit einer Adsorptionsanlage mit Temperaturwechsel durchgefiihrt.

Einen deutlichen Einfluss auf den Gesamtwirkungsgrad hat die anschlieBende mechanische
Verdichtung. Thermodynamisch ergibt sich der Energieaufwand fir die Gaskompression aus
dem Verdichtungsverhaltnis. Dies fiihrt dazu, dass besonders zum Erreichen kleiner
Druckniveaus ein relativ hoher Energieaufwand notwendig ist. Daher ist es sinnvoll, kleine
Druckniveaus bereits im Elektrolysebetrieb zu erreichen, da hier eine héhere Effizienz bei
der Verdichtung erreicht werden kann. Mit steigendem Druckniveau nehmen reduziert sich
jedoch der Faraday'sche Wirkungsgrad, sodass sich ebenfalls ein Optimum ergibt. Eine
zusétzliche Reduzierung des Energieaufwands kann durch eine mehrstufige Verdichtung mit
jeweiliger Zwischenkihlung erreicht werden.

Eine optimale Auslegung héngt somit stark von den notwendigen Randbedingungen fir die
Druckspeicherung ab. Mit Verwendung von Modellen kann das IEK-3 eine optimierte
Auslegung des Elektrolyseurs in Abhéangigkeit der Betriebsparameter eintwickeln, dies gilt
insbesondere fiir das Druckniveau des Elektrolyseurs.
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4.5 Markteinfuhrung der Pkw-Brennstoffzelle mit erneuerbarem
Wasserstoff

Aufgrund der steigenden installierten Leistung erneuerbarer Energien (EE) ist in zukiinftigen
Energiesystemen von einem zunehmenden Umfang sowohl positiver (Unterdeckung) als
auch negativer (Uberschussenergie) Residuallasten auszugehen. Power-to-Gas Konzepte
nutzen Stromiberschiisse, um per Wasserelektrolyse Wasserstoff und Sauerstoff
herzustellen. Diese Stromuberschiisse werden durch den hohen Anteil der EE im
zukunftigen Energiemix hervorgerufen. Fir den so erzeugten Wasserstoff stellt Abb. 85 drei
ausgewahlte Nutzungspfade dar'? 3

- Einspeisung des Wasserstoffs in begrenzter Menge direkt ins Erdgasnetz.
- Methanisierung des Wasserstoffs und Einspeisung des Methans ins Erdgasnetz.

- Direkte Nutzung des Wasserstoffs im Verkehr oder in der Industrie, begleitet durch
den Aufbau einer geeigneten Wasserstoffinfrastruktur

H,-Storage  Hydrogen

ST

= v ofll] ” m— NGH2

Natural Gas with

Natural Gas Grid
aturalzas B H,-Admixture

Electrolysis

CH,

Natural Gas with
H,-Admixture

Methanation Natural Gas Grid

Abb.85:  Das Power-to-Gas Konzept'? — H,: reiner Elektrolysewasserstoff; NGy,: H,-Bei-
mischung zum Erdgas; NGye: Methanbeimischung zum Erdgas.

Das IEK-3 hat gezeigt, dass die direkte Nutzung des Wasserstoffs im Verkehrssektor unter
Verwendung eines Wasserstoffpipelinenetzes die wirtschaftlichste Variante (Vor-Steuer-
Analyse), im Vergleich zu den anderen zwei Pfaden darstellt’?. Dies hat zwei Griinde (vgl.
Abb. 86):
- Die niedrigen Referenzkosten von Erdgas mit ca. 4 ct/kWh ermdglichen keine
wirtschaftliche Integration von Wasserstoff (Herstellungskosten: 15 ct/kWh) bzw.
Methan (Herstellungskosten: 23 ct/kWh).

2 Schiebahn, S. et al., Power to Gas. in: Stolten, D.; Scherer, V. (Eds.), Transition to Renewable Energy
Systems, Wiley-VCH, 2013, pp. 813-849. ISBN 978-3-527-33239-7

3 Robinius, M.; Stolten, D.: Power-to-Gas: Quantifizierung lokaler Stromuberschisse in Deutschland anhand
unterschiedlicher Windenergie-Ausbaustufen. 9. Internationale Energiewirtschaftstagung Wien, 2015.
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- Die vergleichsweise hohen anlegbaren Kosten von Wasserstoff an der Tankstelle mit
16 bzw. 22 ct/kWh (Kosten von Benzin mit 8 ct/kWh und halbierter Kraftstoff-
verbrauch von Brennstoffzellen-Pkw) ermdglichen eine wirtschaftlich sinnvolle
Integration von Wasserstoff im Verkehrssektor.

Kann zu Beginn der Markteinfihrung Wasserstoff noch mithilfe von Trailern von den
Produktionsanlagen zu den Tankstellen transportiert werden, wird ab grof3eren Mengen ein
Transport Uber eine Pipeline sinnvoll.

2 Wasserstoff fir den StraBenverkehr Wasserstoff zur Einspeisung ins Gasnetz
= Ohne Schattenkraftwerke; .
28 1 »Inkiusive Netznutzungsentgeite [ Betrieb
s 2 =_Stromspitzen gekappt; AP = 50 %; AW = -2 % [ Verzinsung 2
0 20 2027 100k 1 Abschreibung ; g
e 23 (0.7 kgf100km) H Energie :
£ 101 29 wuso . ® H2 anlegbare Kosten 53
12 37 (1.0 kg/100km) m Benzin, vor Steuern
8 | \ 8.0
4.0
. \ . ’s
)] NN Bl s |
Windstrom H2 an der Tankstelle Benzin Erdgas Erdgas Windstrom Windstrom
(6 ct/kWh) (anlegbar) (heute) (4 ctlkWh) (2,5 ctikWh) (6 ct/kWh) (6 ct/kWh)
Elektrolyse Elektrolyse Elektrolyse
= Kapitalkosten als Annuitaten mit Einspeisung Methanisierung

Weitere wesentliche Annahmen:

= 5,4 Mio. t,;,/a aus regenerativem Strom

= Elektrolyse: 84 GW, 70 % Wirkungsgrad (LHV),
500 EUR/KW

Nutzungsdauern von
10 Jahren fur Produktionsanlagen,
40 Jahren fir Transmissionsnetz,

20 Jahren fur Distributionsnet . )
yr Distributi z = Methanisierung: 80 % Wirkungsgrad (LHV)

und einem Zinsful3 von 8 % o
. . = Netznutzungsentgelt fir Ubertragungsnetz: 1,4
* Anlegbare Kosten bei halbiertem ct/kWh
e

Kraftstoffverbrauch

Abb. 86: Kostenanalyse der Power-to-Gas Pfade laut Abb. 85. Feed-in von Wasserstoff in
das bestehende Erdgasnetz (ganz rechts), Methanisierung des Wasserstoffs und
Einspeisung in das Erdgasnetz (2. v. r.) und Nutzung des Wasserstoffs im
Verkehrssektor mit Wasserstoffpipelinenetz (ganz Iinks)lz.

Das am IEK-3 entworfene Wasserstoffpipelinenetz ist in der Lage, 75 % der Pkw in
Deutschland mit einem Gesamtbedarf von 5,4 Mio. t Wasserstoff zu versorgen (vgl. Abb. 87-
links)*. Es besteht aus einem 12.000 km langen Transmissionsnetz und einem 31.000 bis
47.000 km langen Distributionsnetz. Baut man dieses Wasserstoffpipelinenetz (Transmission
und Distribution) komplett aus und installiert bedarfsgesteuert die Komponenten
Elektrolyseur und Speicher, ist der Break-Even-Point (Vor-Steuern) bereits zwischen 2,2 Mio.
und 1,6 Mio. t erreicht [8]. Der hohere Wert gilt fir einen mittleren Wasserstoffverbrauch des
FCV von 0,7 kg/100 km, der niedrigere fir einen Verbrauch von 1.0 kg/100 km. Werden
neben den Elektrolyseuren auch das Distributionsnetz und die Tankstellen bedarfsgerecht
aufgebaut, ergibt sich ein Oberflachendiagramm, welches fir jeden Ausbauzustand die
entsprechenden Vor-Steuer-Kosten angibt (vgl. Abb. 87-rechts). Der kostenoptimale Ausbau

12
ibid.

1 Krieg, D.: Konzept und Kosten eines Pipelinesystems zur Versorgung des deutschen Stral3enverkehrs mit
Wasserstoff. 228 S. Forschungszentrum Julich, Zentralbibliothek: Jilich, 2012. ISBN 9783893368006
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entspricht der fett-schwarzen Kurve im Bildvordergrund.

Abb. 87:  Wasserstoffpipelinenetz zur Versorgung des StralRenverkehrs mit Wasserstoff
(links) sowie kostenoptimaler Aufbau (rechts)14 15,

In vorangegangenen Infrastrukturanalyse (z.B.'*) lagen die wichtigsten Produktionsstandorte
fur Wasserstoff in Nordrhein-Westfalen (Kohlevergasung) und im Norden Deutschlands
(Anlandungspunkte der Offshore-Windkraft). Fir ein zukinftiges Szenario, dass sich deutlich
starker auf erneuerbaren Strom stutzt, werden die Bezugsquellen dementsprechend
angepasst. Dazu wird zurzeit am IEK-3 ein Modell entwickelt, welches die Residuallast aus
erneuerbaren Energien auf Gemeindeebene bestimmt (vgl. Abb. 88). Beispielsweise gehen
in die Berechnung der Residuallast die Netzlast'® sowie die Strombereitstellung aus
Onshore- und Offshore-Windenergie ein®.

Bioenergie

Residuallast vor

Glattung

Residuallast nach
Glattung

Abb. 88: Berechnung der Residuallast

*® Stolten, D., et al.: The Potential Role of Hydrogen Technology for Future Mobility How Can this Improve Our
Life? In: International Federation of Automotive Engineering Societies: (2014).

%% Robinius, M., et al.: Lastmodellierung und -visualisierung mittels Geoinformationssystemen.
http://portal.tugraz.at/portal/page/portal/Files/i4340/eninnov2014/files/If/LF_Robinius_Lastmodellierung.pdf.
Aktualisierungsdatum: 07.01.2015.
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Abb. 89 zeigt beispielhaft die ermittelte gréRte und niedrigste Last fir das Jahr 2010,
welches mit 513 TWh den hdchsten Stromverbrauch der Jahre 2010 bis 2013 aufweist. Die
Analyse der Lastverteilungen hat ergeben, dass positive Residualenergien (Stromnachfrage
fur steuerbare Kraftwerke) in den Lastzentren wie beispielsweise im Ruhrgebiet deutlich
Uberwiegen und negative Residualenergien, also Stromiiberschisse, vor allem im Norden
Deutschlands konzentriert sind. Dabei ist neben der Besiedlungsdichte auch das technische
und wirtschaftliche Potential zur Installation von Anlagen zur Nutzung erneuerbarer Energien
mafdgeblich.

Legende

Last [KWh/km?
Mo-20
B 20-30
B 30-40
- B 40-50
24 Il 50- 60
[ 60-75
[ 75- 100
I 100- 125
B 125- 165
B 165-235
B 235 - 420
M > 420

Abb. 89: Last pro Quadratkilometer in 11.268 Gemeinden in Deutschland zum Zeitpunkt der
groRten Last am 01.12.2010 18:00 Uhr mit 84 GW (links) und kleinsten Last am
06.06.2010 18:00 Uhr mit 36 GW™,

Abb. 90 zeigt dazu die Verteilung der Standorte der Onshore-Windenergieanlagen nach
unterschiedlichen Investitionsentscheidungsparametern: (i) kostenoptimal, (ii) gewinnoptimal,
(i) maximale Vergultung und (iv) Standortqualitat im Jahr 2006. Der kostenoptimale Ausbau
(i) entspricht grundsétzlich dem gewinnoptimalen (ii) bzw. energieoptimierten Ausbaus, vgl.
Abb. 90, oben links. Dies bedeutet, dass der Effekt der Standortqualitat zwar einen Einfluss
auf die Vergitungshéhe pro kWh hat, dieser aber durch die hoéheren Volllaststunden
aufgehoben wird. Die maximale EEG Vergitung nach EEG 2012 (iii) (Abb. 90, oben rechts)
bzw. EEG 2014 (Abb. 90, unten links) weist andere als die tatsachlichen Standorte aus. Wird
ein Ausbau nach der EEG-Vergitung modelliert, werden im, Vergleich zum tatséchlichen
Ausbau, Windenergieanlagen an deutlich schlechteren Standorten platziert. Schlie8lich wird
die tatséchliche Verteilung der Standortqualitaten im Jahr 2006 (iv) [/, S. 19] als Grundlage
fur eine zufallige Platzierung der Windenergieanlagen genutzt (Abb. 90, unten rechts). Dabei
konnte eine Verteilung der Windenergieanlagen bestimmt werden, die hinreichend genau die
Verhdltnisse fir das Jahr 2014 wiedergibt. Somit zeigt sich, dass der Ausbau der
Windenergie an Land bisher eher von den Ausbauzielen der Bundeslénder flankiert wird und
weniger von kosten- bzw. gewinnoptimalen Beweggriinden. Dabei ist jedoch zu

a Agora Energiewende: Vergiitung von Windenergieanlagen an Land tber das Referenzertragsmodell.
http://www.agoraenergiewende.de/fileadmin/downloads/publikationen/Studien/Referenzertragsmodell_Wind/Stu
die_Referenzertragsmodell_Wind_WEB.pdf. Aktualisierungsdatum: 18.11.2014.
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berlcksichtigen, dass der kostenoptimale Ausbau der Windenergie in diesem Modell nicht
zwingend den volkswirtschaftlich kostenoptimalen Ausbau reprasentiert. Vielmehr sind auch
die Systemintegrationskosten der Windenergie, beispielsweise die Kosten der Netzinte-
gration, zu berticksichtigen.

Abb. 90:

136

Standorte der Windenergieanlagen nach den Optimierungskriterien: Kosten (Abbil-
dung oben links — Farbe Griin), Gewinn (Abbildung oben links — Farbe Rot) und
Vergiitung (Abbildung oben rechts und unten links — Farbe Blau) sowie nach der
gleichen Standortqualitat wie im Jahr 2006 (Abbildung unten rechts — Farbe Lila);
die realen Standorte von 24.762 Windenergieanlagen im Jahr 2014 (alle Abbil-
dungen — schwarze Punkte)
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5.1 Entwicklung eines reversibel arbeitenden Systems auf SOFC-Basis

51.1 Ausgangslage und Zielsetzung

Aufgrund der fluktuierenden Stromproduktion stellt die Nutzung von berschissigem Wind-
oder Solarstrom zur Wasserstoffproduktion eine grof3e Herausforderung fir Elektrolyse-
systeme dar. In diesem Zusammenhang ware ein System, das in Uberschusszeiten
Wasserstoff und in Schwachlastzeiten Strom produziert, von grofem Vorteil. Grundsétzlich
bietet die Kombination aus Hochtemperatur-Brennstoffzelle (SOFC) und Hochtemperatur-
Elektrolyse (SOE) diese Mdglichkeit. Erste Tests mit kleinen SOFC Stacks haben gezeigt,
dass es problemlos méglich ist, den gleichen Stack nur durch Anlegen einer auferen
Spannung mit umgedrehter Stromrichtung im Elektrolysemodus zu betreiben. Diese
Versuche haben aber auch gezeigt, dass vor allem fiir héhere Stromdichten im Bereich von
1 A/lcm2 eine Optimierung der eingesetzten Werkstoffe notwendig ist, um die geforderte
geringe Degradation zu gewahrleisten. Gleichzeitig muss eine Systemtechnik entwickelt
werden, die es ermdglicht in der gleichen Anlage (rSOC = reversible Solid Oxide Cell) ohne
Umbauten direkt von Brennstoffzellenbetrieb auf Elektrolysebetrieb umzuschalten. Dies soll
innerhalb der nachsten drei Jahre im Rahmen der eigenen F&E-Arbeiten mit einer 5 kW
rSOC-Anlage realisiert werden.

51.2 Schwerpunktsetzung am IEK-3

Das IEK-3 beschéftigt sich zum einen mit dem Stackdesign und der elektrochemischen
Charakterisierung der Stacks und zum anderen mit der Systemauslegung einschlief3lich der
erforderlichen Komponenten sowie Realisierung und Test der 5 kW Anlage.

5.1.3 Methodik

Zur Charakterisierung der Stacks im Elektrolysemodus wurden zunéchst zwei Teststénde fir
Short Stacks so umgebaut, dass sie zusatzlich den Betrieb im Elektrolysemodus erlauben
sowie das automatische Umschalten von Brennstoffzellenbetrieb in Elektrolysebetrieb.
Zwischenzeitlich wurden zwei neue Teststande aufgebaut, die den entsprechenden Test von
groBeren Stacks im kW Bereich erlauben. Neben den standardmafligen Methoden der
Kennlinienmessung bei verschiedenen Temperaturen und Langzeitmessungen bei
unterschiedlichen Stromdichten und Temperaturen wird verstérkt die Impedanzmessung an
Stacks eingesetzt, um das Langzeitverhalten der einzelnen Zell- bzw. Stackkomponenten zu
analysieren. Gemeinsam mit den Experten der anderen an der Entwicklung beteiligten
Institute wird eine intensive Nachuntersuchung der Stacks durchgefiihrt, die von chemischer
Analytik Gber REM/EDX bis hin zu TEM-Untersuchungen reicht. Unterstitzend wird das
Verhalten der Stacks mit Hilfe von CFD und FEM Modellierungsarbeiten analysiert. Dies
liefert wichtige Hinweise auf Schwachstellen und Verbesserungsmaoglichkeiten in Design und
Betrieb.

Die Systementwicklung baut auf den Erfahrungen mit der SOFC-Anlagentechnik auf und
beginnt mit der Entwicklung von Simulationstools fiir die einzelnen Anlagenkomponenten, die
dann zu einer kompletten Anlagesimulation zusammengeschaltet werden. Auf dieser Basis
erfolgt die Entwicklung eines mdglichst einfachen Anlagenkonzepts mit der dazugehdrigen
Betriebsstrategie, das den Betrieb als Brennstoffzelle und als Elektrolyseur ermdglicht, und
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das (am besten) nur durch Umschalten der Stromrichtung. AnschlieBend erfolgt die
Auslegung der kritischen Anlagenkomponenten (wie Dampferzeuger, Vorwarmer, Behei-
zung) unter Zuhilfenahme dynamischer Anlagensimulation, basierend auf Matlab/Simulink
und Versuchen in speziellen Komponenten-Testeinrichtungen. Diese Ergebnisse flieRen
dann in die konkrete Anlagenauslegung und Konstruktion ein. AbschlieRend erfolgen dann
Aufbau und Betrieb der Anlage. Mit Hilfe ausgefeilter Instrumentierung und Messtechnik
dienen die Versuchsergebnisse zur weiteren Optimierung von Stack und Systemtechnik.

5.1.4 Ergebnisse

Im Standard F10-Design wurde ein zwei-Ebenen Short Stack sowohl im Brennstoffzellen- als
auch im Elektrolysemodus betrieben (siehe Abb. 91). Die Zellen basieren auf einer
Brenngaselektrode aus einem 1 mm dicken Ni/8YSZ-Substrat, beschichtet mit einem 10 pm
dicken Elektrolyten aus 8YSZ und einer 40 um dicken Luftelektrode aus Lanthan-Strontium-
Kobalt-Ferrit (LSCF), die auf eine Diffusionssperrschicht aus Gadolinium-dotiertem Ceroxid
(GDC) aufgesintert ist. Zunéchst wurde ein 4000 h Dauerbetrieb im Brennstoffzellenmodus
bei 750 °C und 0,5 A/cm2 durchgefiihrt, der eine Alterung von 0,6%/kh ergab. AnschlieRend
wurde auf Dampfelektrolyse umgeschaltet und der Stack bei -0,3 A/cm?2 fur 3450 h bei
810 °C betrieben. Hierbei ergab sich keine messbare Alterung.
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Abb. 91: Spannung, Stromdichte und Temperatur als Funktion der Betriebszeit in SOFC und
SOE Betriebsweise: Phase | — SOFC-Betrieb bei 0,5 A/lcm2 und 750 °C; Phase Il —
SOE-Betrieb mit H,/H,O 1:1 bei -0,3 A/cm2 und 810 °C; Phase Il — SOE-Betrieb mit
H,/H,O/CO, 2:1:1 bei -0,3 bis 0,8 A/lcm2 und 760 °C; Phase IV — SOE-Betrieb mit
H,/H,0 1:1 bei -0,875 A/cm2 und 810 °C

In der nachsten Phase zwischen 6.900 und 7.600 h (Abb. 91, Ill) wurde der Stack mit

Wasserstoff, Wasserdampf und CO, im Ko-Elektrolysemodus bei -0,3 und -0,5 A/cm?2 (und
kurzzeitig bei -0,8 A/lcm?) betrieben. Die Ofentemperatur lag hier bei 760 °C. Bei
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unterschiedlichen und teilweise relativ kurzen Betriebszeiten bei den einzelnen Einstellungen
lag die Alterung zwischen 1 und 6%/kh. Die Ursache fir die hdhere Alterung im Ko-
Elektrolysemodus muss noch untersucht werden. Bei den verschiedenen Versuchen im Ko-
Elektrolysemodus wurde mittels Gaschromatograph die Zusammensetzung des Synthese-
gases am Stackausgang gemessen. Es ergab sich eine sehr gute Ubereinstimmung mit den
berechneten Gleichgewichtszusammensetzungen. Es zeigte sich, dass die ‘Reverse Shift-
Reaktion‘ vollstandig ablauft und dass bei den hohen Betriebstemperaturen der Methananteil
im Produktgas vernachlassigbar ist. AbschlieRend wurde der Stack fir 1.000 h wieder bei
810 °C im Dampfelektrolysemodus betrieben, aber diesmal bei -0,875 A/cm? (Abb. 91, IV).
Die Alterung im Zeitintervall von 8.000 bis 9.000 h lag bei ca. 1,5%/kh.

In Abb. 92 ist die Strom-Spannungskurve des Stacks fiir Brennstoffzellen und fiir Elektrolyse-
betrieb bei einer Ofentemperatur von 800 °C und einer Gaszusammensetzung von H,/H,O
von 1:1 dargestellt. Zu sehen sind die Kurven vor und nach dem 2.000 h Betrieb im
Dampfelektrolysemodus bei -0,3 A/lcm? (Phase Il in Abb. 91), bei dem sich keine Alterung
feststellen lies und die Abschlusskennlinie nach 9.000 h, die nur eine kleine
Verschlechterung zeigt.
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Abb. 92: Strom-Spannungskurve des 2-Ebenen Short Stacks bei 800 °C Ofentemperatur

und einer Gaszusammensetzung von H,/H,O von 1:1

Die grundséatzliche Machbarkeit des reversiblen Betriebs wurde ebenfalls mit einem
2-Ebenen Short Stack nachgewiesen. Mit diesem Stack wurden Zyklen von jeweils einer
Stunde im Brennstoffzellen- und im Elektrolysemodus gefahren mit einer Minute Leerlauf
dazwischen zum Umschalten. Es wurden bei 0,3 A/cm2 bei 700, 750 und 800 °C insgesamt
310 zyklen gefahren, bei denen sich eine zum reinen Brennstoffzellenbetrieb vergleichbare
Alterung ergab. Nach 1.100 Betriebsstunden viel durch eine Stdrung im Teststand die
Dampfversorgung aus, weshalb nach dem Wiederanfahren (Phasen 4 und 5 in Abb. 93) eine
deutlich schlechtere Performance und eine erhdhte Alterung festgestellt wurde, was auf die
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Schadigung durch kurzzeitigen Elektrolysebetrieb ohne ausreichende Dampfversorgung
zurlickzufiihren war.
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Abb. 93: Verlauf von Stromdichte und mittlere Zellspannung eines 2-Ebenen Short Stacks
bei 750 °C (1), 700 °C (2) und 800 °C (3) Ofentemperatur und einer Gaszusam-
mensetzung von H,/H,O von 1:1 bei reversiblem Betrieb (1 h Brennstoffzelle —
1 Minute Leerlauf — 1 h Elektrolyse)

Da die Hochtemperatur-Elektrolyse das Potential von besonders hohem elektrischem
Wirkungsgrad besitzt, wurden mdogliche Systemkonfigurationen und Betriebsparameter
mittels energetischer Systemanalyse untersucht. Um die Ergebnisse vergleichend bewerten
zu konnen, wurden vier Wirkungsgrade definiert, die unterschiedliche Energieverbrauche
beriicksichtigen.

Bei 7, wird der Heizwert des erzeugten Wasserstoffs zur Leistungsaufnahme vom
Elektrolysestack (Pegecralyser), VON Luftgebléase und Brenngas-Rezirkulationsgeblase (Pc,.) und
von den Ubrigen Stromverbrauchern im System (Paqq) ins Verhdltnis gesetzt. Nieder- und
Hochtemperaturwarme zu Dampferzeugung und Uberhitzung der Gase werden von anderen
Prozessen zur Verflgung gestellt. Der erzeugte Wasserstoff steht mit Atmosphéarendruck zur
Verfligung.
)
= l-:u
I:)Elet:trolyzszr + 21 I:)Cp.i + I:)Add
i

Fur eine effektive Speicherung des Wasserstoffs muss dieser verdichtet werden. Fiur einen
dreistufigen Verdichter mit Zwischenkihlung ist dies bei 7, berlcksichtigt.

HO

2 5
PEIectronzer + Z Cp.i + PAdd z Cp.i
i=1 i=

N, =
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Da Abwarme auf ausreichend hohem Temperaturniveau (mindestens 800 — 900 °C) in den
allermeisten Féllen nicht verfugbar sein wird, muss diese Energie zusatzlich als Verbrauch in
Betracht gezogen werden. Dies ist bei 73 als Pyr; fir Brenngas- und Luftseite berlicksichtigt.

HO

u

2 5 2
PEIectronzer +ZPCp.i + PAdd +ZPCp.i +ZPHT.i
i=1 i=3 i

N3 =

Falls auch zumindest ein Teil der Nieder- und der Mitteltemperatur-Heizwarme vom System
selbst zur Verfugung gestellt werden muss, wird dies als Pyr in 7, berlicksichtigt. Eine
maoglichst optimale Warmenutzung im System ist dabei mit einbezogen.

H.

2 5 2
PEIectronzer + Z PCp.i + PAdd + Z PCp.i + Z PHT.i + I:>MT
i=1 i=3 i=1

Ny =

Ein wesentliches Unterscheidungsmerkmal stellt bei diesen Berechnungen die Zellspannung
dar. Es wurden drei Félle betrachtet:

- die Zellspannung ist kleiner als die thermoneutrale Spannung — der Stack muss von
aulien beheizt werden (Hochtemperaturwarme ist erforderlich).

- die Zellspannung ist gleich der thermoneutralen Spannung — der Stack muss weder
beheizt noch gekuhit werden (keine Hochtemperaturwarme erforderlich).

- die Zellspannung ist groRer als die thermoneutrale Spannung — der Stack muss
gekuhlt werden (erhdhter Massenstrom auf der Luftseite).

Folgende Ergebnisse wurden mit diesen Systemrechnungen erzielt:

- Der Wirkungsgrad 7; liegt zwischen 90% (Betrieb oberhalb der thermoneutralen
Spannung) und 104% (Betrieb unterhalb der thermoneutralen Spannung).

- Der Wirkungsgrad 7, liegt zwischen 82% (Betrieb oberhalb der thermoneutralen
Spannung) und 93% (Betrieb unterhalb der thermoneutralen Spannung). Hierbei wird
die Verdichtung des produzierten Wasserstoffs auf 7 MPa berlicksichtigt.

- Der Wirkungsgrad 73 liegt zwischen 74% (Betrieb oberhalb der thermoneutralen
Spannung) und 80% (Betrieb unterhalb der thermoneutralen Spannung). Die Energie
fur die Dampferzeugung wird immer noch komplett von einem externen Prozess zur
Verfligung gestellt. Die Hochtemperaturwarme wird Uber eine elektrische Heizung
zugefuhrt.

- Der Wirkungsgrad 7, liegt in allen Féllen bei ca. 74%, sofern der Stack beim Betrieb
unterhalb der thermoneutralen Spannung direkt elektrisch beheizt wird. Falls keine
Nutzung der im System anfallenden Abwéarme realisiert wird, sinkt der Wirkungsgrad
in allen Fallen auf ca. 63% ab.
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5.2 Metallische Bipolarplatten fur HT-PEFCs

Derzeit werden fur HT-PEFCs aufgrund der aggressiven Betriebsbedingungen graphitische
Bipolarplatten verwendet. Der Vorteil der Langzeitstabilitdt dieser Materialien wird jedoch
durch geringe volumetrische und gravimetrische Leistungsdichten und hohen Fertigungs-
aufwand erkauft. Eine Erhohung dieser Leistungsdichten ist durch Verwendung von
metallischen Bipolarplatten mdéglich. Aufgrund der Materialeigenschaften und der geringen
Materialdicke der Bipolarplatten eréffnen sich Designmdglichkeiten fur die Strdmungs-
verteiler, die nicht auf graphitische Materialien tibertragbar sind.

Ein wesentlicher Aspekt bei dem Ubergang auf metallische Materialien ist die Auswahl der
Materialien. Aufgrund der sehr aggressiven Bedingungen innerhalb der Stacks (phosphor-
saure Umgebung, Temperatur ca. 160 °C) missen Materialien bzw. Materialkombinationen
auf ihre Eignung und Umformbarkeit untersucht werden. Ein zukinftiger Schwerpunkt der
Arbeiten wird deshalb auf der Erforschung von Korrosionsphdnomenen liegen. Daruber
hinaus ist die Evaluierung von bekannten Beschichtungen und die Entwicklung von neuen
Beschichtungen fir metallische Bipolarplatten ein wesentliches Thema. Der Einflu von
Phosphorséaure auf Korrosionsphédnomene in Modellsystemen wird im Folgenden dargestellt.
Untersuchungen unter realen Betriebsbedingungen in Einzelzellen werden in weiteren
Arbeiten durchgefuhrt werden.

521 Temperatureinfluss auf die Degradation von Passivierungsschichten

In diesem Abschnitt wird mit Hilfe des freien Korrosionspotentials E., die Temperatur-
abhéangigkeit von Passivschichten auf Metalloberflachen untersucht. E., beschreibt das sich
einstellende Mischpotential des Korrosionselements zwischen Oxidations- und Reduktions-
reaktion fir den Fall, dass kein auReres Potential anliegt. Allgemein gilt, je héher E.,, desto
groRer ist die elektrochemische Stabilitét des metallischen Substrats in aggressiven Medien.
Motivation der Versuche war dabei das Verstandnis Uber den temperaturabhangigen Auf-
und Abbau von Passivschichten in Phosphorséaure, die den Kontaktwiderstand an der
Grenzflache Bipolarplatte/Gasdiffusionsschicht und somit auch die Zellleistung in hohem
MafRe beeinflussen. Bei diesen Messbedingungen wird der Brennstoffzellenzustand bei
offener Klemmspannung ohne Polarisationsstrom (engl. open circuit voltage, OCV)
nachgestellt.

Die Durchfuihrung erfolgte unter simulierten HT-PEFC-Bedingungen in einer Drei-Elektroden
Messanordnung mit einem Volumen von 175 ml 85 Gew.%-ige H3PO,. Durch das hohe
Elektrolytvolumen wurde sichergestellt, dass eine Elektrolytsattigung mit Metall-lonen, die zu
einer Verminderung des Korrosionsprozesses filhren wiirde, ausgeschlossen werden kann.
Nach dem mechanischen und elektrochemischen Abtrag der an Luftsauerstoff gebildeten
Oxidschicht, begann die Erfassung von E, bei Raumtemperatur. Nach 20 h nahm die
Temperatur mit einer Heizrate von 1 °C min™ (innerhalb von 2 h) auf 130 °C zu und verblieb
fur weitere 2 h auf diesem Temperaturniveau. Zudem werden auch im weiteren Verlauf
dieses Abschnitts Auslagerungsversuche bis zu 160 °C beschrieben, die in einem offenen
Gefall mit 50+1 g Phosphorsaure durchgefiihrt wurden. Bei diesen System stellt sich bereits
nach wenigen Stunden eine H3PO,-Konzentration von >95 Gew.% ein, die auch der
Elektrolytzusammensetzung in HT-PEFCs entspricht. Auch hier sollen durch die relativ groRe
Elektrolytmenge unterséttigte Bedingungen sichergestellt werden.
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Abb. 94: Verlauf von Ecor in 85 Gew.%-iger HzPO, von technischen Metallen bei a) Raum-
temperatur und b) einem Anstieg bis 130 °C

In Abb. 94, a ist der Verlauf von E., von den untersuchten Metallen Molybdan, Kupfer, Titan,
Niob, Nickel und Aluminium Uber 20 h dargestellt. Dabei handelt es sich um industrielle
Metalle mit einer Reinheit von >99,5 Gew.%. Es kann beobachtet werden, dass Eg
innerhalb weniger Minuten stark zunimmt und nach etwa 2 h einen nahezu gleichbleibenden
Verlauf aufzeigt. Die sich einstellenden freien Korrosionspotentiale liegen in der Spannbreite
von -425 mV (Al), -355 mV (Ti), ~0 mV (Ni), 255 (Cu), 395 mV (Nb) und 495 mV (Mo).
Lediglich Ti und Cu weisen einen abweichenden Potentialverlauf auf. E., steigt bei Ti zu
Beginn von etwa -250 mV auf -5 mV und sinkt anschlieRend auf einen Wert von -355 mV,
der sich nach 2 h einstellt. Bei Cu nimmt E., innerhalb von 4,5 h linear von 320 mV auf
255 mV ab und bleibt danach konstant. Die deutliche Zunahme von E., zu Beginn der
Messung lasst sich auf die Passivierung der Metalloberflache in konz. H;PO, zuriickfiihren.
Dadurch wirkt die gebildete Passivschicht als kinetische Barriere und hemmt die Freisetzung
von Metall-lonen. Da das Elektrodenpotential durch die elektrochemischen Durchtritts-
reaktionen an der Phasengrenzfliche charakterisiert wird, verschiebt sich das
Elektrodenpotential mit zunehmender Stabilitét in edlere Potentialbereiche. Daraus lasst sich
ableiten, dass die gebildeten Passivschichten bei Mo und Nb die hdchste Schutzwirkung,
und bei Ti und Al die geringste Durchtrittsminderung von Metall-lonen bewirken. Bei Ti kann
zudem durch die Zu- und Abnahme von E., innerhalb der ersten Stunde beobachtet werden,
dass die anfangs gebildete Passivschicht nicht langzeitstabil ist und innerhalb von ~1 h
wieder abgebaut wird. Cu besitzt ein Standardpotential E° von 350 mV. Die
Konzentrationsabhangigkeit des Elektrodenpotentials lasst sich mit Hilfe der Nernst-
Gleichung ermitteln. Da bei inerten Metallen die Aktivitat der oxidierten Spezies ac,z+ im
Elektrolyt sehr gering ist, gilt ac,z+ < ac,, wodurch der logarithmische Term der Nernst-
Gleichung negativ und das Elektrodenpotential wiederum zu kleineren Werten verschoben
wird. Damit lasst sich die Abweichung des gemessenen Elektrodenpotentials vom
elektrochemischen Standardpotential erkléren.

In Abb. 94, b ist der Verlauf von E., bei einem linearen Temperaturanstieg auf 130 °C und
bei anschlieBend konstanter Temperatur dargestellt. Bei Mo, Cu und Al ist ab ca. 35 °C und
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bei Nb, Ni und Ti ab etwa 60 °C eine beginnende Abnahme von E., zu erkennen. Bei
Erreichen von 130 °C nach 2 h stellt sich erneut ein konstantes Korrosionspotential ein. Nach
4 h Messdauer weist Mo mit 390 mV das hochste und Ti mit -430 mV das niedrigste
Korrosionspotential auf. Die gré3te Potentialdifferenz von 575 mV ist bei Nb, die geringste
von 40 mV bei Ni zu beobachten. Das freie Korrosionspotential von Al fiel nach 2 h auf
-615 mV ab und die Materialprobe Idste sich vollsténdig auf. Da die temperaturabhéngige
Abnahme von E., einen Anstieg der Korrosionskinetik bzw. die Degradation der
Passivschicht widerspiegelt, 1asst sich schlussfolgern, dass Nb-Passivierung die geringste
Temperaturstabilitat aufweist, wahrend Mo den effizientesten Passivierungseffekt zeigt. Ti
zeigt auch hier einen Potentialverlauf gegen den Trend. Nach einer anfanglichen Abnahme
durchlauft E., ein Potentialminimum von -515 mV bei 1,7 Stunden und steigt anschlielend
auf einen konstanten Wert von -430 mV an. Eine mdgliche Erklarung fir dieses dynamische
Passivierungsverhalten ist eine vergleichsweise hohe Porositat von Ti-Oxiden. Die lineare
Abnahme von E., bei Cu lasst sich mit der Temperaturabhéngigkeit des Elektroden-
potentials mithilfe der Nernst-Gleichung erklaren.

5.2.2 Einfluss der Korrosion auf die Oberflachenstruktur

In diesem Abschnitt wird das Korrosionsverhalten bei htéheren H;PO,-Konzentrationen mit
den obigen Erkenntnissen bei 85 Gew.%-iger H;PO, verglichen. Dazu werden die Metalle
Mo (héchster Wert fir E,), Nb (starker Temperatureinfluss auf E.), Ti (niedrigstes E.) und
Ni (relativ stabiles E., bei ~0 V) bei Raumtemperatur, 80 °C und 160 °C fur 24 h
ausgelagert. In Tab. 17 ist die Masse m der Materialmuster nach der Auslagerung sowie das
freie Korrossionspotential E.,; aus Abb. 94 gegeniibergestellt. Um mdgliche Phosphorsaure-
ruckstande auf der Metalloberflache auszuschlieRen, wurden die Materialproben vor der
Massenbestimmung fiir 30 min bei 80 °C in 100 ml Milli-Q®-Wasser ausgewaschen. Ti l6ste
sich in Phosphorsaure bereits bei 80 °C vollstandig auf. Ni hatte nach 24 h bei 80 °C nur
noch 32 % der Ausgangsmasse. Die Nb-Probe zeigte eine angemessene Korrosionsre-
sistenz Uber 24 h bei 160 °C mit einem Massenverlust von ~20 Gew.%. Mo wies eine
aullerordentlich hohe Stabilitdt in Phosphorséure bei erhthten Temperaturen auf. Selbst
nach 24 h bei 160 °C fand kein Massenverlust statt. Der Vergleich mit den Werten flr Eco
bestétigt, dass die Korrosionsbestandigkeit mafigeblich durch die schiitzende Passivierungs-
schicht bzw. die H6he von E., bestimmt wird.

MRest,RT/%  Mpgestgoec/%0  Mgest160°c/%  Ecorgo-130:c/MV

Mo  100,0+0,1 100,0+0,1  99,9+0,1 445 — 380
Nb  100,140,1 99,1+0,1  80,9+0,1 300 —-170
Ni 99,0401  32,440,1 0 -(20 - 60)

Ti 98,9401 0 0 -(395 — 425)

Tab. 17: Masse m von Mo, Nb, Ni und Ti nach den Auslagerungsversuchen in 30 ml konz.
HsPO,4 sowie das freie Korrosionspotential E.o, im Temperaturbereich 80 — 130 °C.

Zur Beurteilung von Degradationsvorgéangen auf der Metalloberflache durch den Saureangriff
wurden REM-Aufnahmen herangezogen, die in Abb. 95 bis Abb. 97 fur Ti, Ni und Nb
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dargestellt werden. Aufgrund der hohen Korrosionsstabilitit von Mo, konnten keine
topographischen Veréanderungen mittels REM festgestellt werden. Bei Ti, das das niedrigste
freie Korrosionspotential bzw. die geringste Passivschichtstabilitat aufzeigt, ist bereits nach
24 h Auslagerungszeit in 85 Gew.%-iger H;PO, bei Raumtemperatur ein deutlicher
Oberflachenangriff sowie eine zunehmende Porositdt zu beobachten (Abb. 95). Bei
80 °C loste sich das Ti-Substrat bereits vollsténdig auf.
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Abb. 95: REM-Aufnahmen von Ti a) vor der Auslagerung, b) nach 24 Stunden bei Raum-
temperatur in 30 ml 85 Gew.%-iger H3PO4.

Bei Ni, das mit zunehmender Temperatur einen negativen Verlauf von E., hat, findet in konz.
H:PO, nach 24 h bei Raumtemperatur im Vergleich zu Ti ein geringeres Ausmafd der
Oberflachenkorrosion statt, wobei dennoch eine feine und gleichméaRige Materialaufrauhung
erkennbar ist. Bei einer Auslagerungstemperatur von 80 °C versagt der Passivierungschutz
vollstandig und es finde eine hohe Ni-Oxidation statt, die in einer starken Oberflachenschadi-
gung resultiert, dargestellt in Abb. 96, ¢ und d. Nach 24 h findet eine Materialauflésung von
~70 Gew.% statt.

Nb unterliegt bei einem Temperaturanstieg Uber ~80 °C einer signifikanten Abnahme des
Korrosionspotentials von etwa 300 mV auf -170 mV, das sich bei 130 °C einstellt.
Auslagerungstests mit Nb zeigen in H3PO, bei Raumtemperatur keine Korrosionsschaden.
Nach 24 h bei 80 °C sind die ersten Alterungserscheinungen der Passivschicht erkennbar,
die sich durch lokale Korrosionsbereiche bemerkbar machen und zur erwdhnten Abnahme
von E., flhren. Nach 24 h bei 160 °C nimmt die Auflésung der Passivschicht zu, das
darunterliegende blanke Metall hélt dem S&ureangriff nicht stand und die Metallauflésung
schreitet voran (siehe Abb. 97, b-d). Auffallig war bei Nb der Verlust der Duktilitat nach den
Auslagerungstests bei 160 °C. Diese Eigenschaft lasst sich bei Nb mit der Affinitat zur
Materialversprédung erklaren. Durch die Diffusion von Protonen in das Innere der Metall-
struktur und die anschlieende Rekombination zu Wasserstoff, werden spannungsinduzierte
Risse erzeugt und eine damit verbundene Metallversprodung herbeifiihrt. Diese physika-
lische Korrosionsart muss bei Nb im Hinblick auf die Anwendung als Bipolarplattenmaterial
berlcksichtigt werden.
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Abb. 96: REM-Aufnahmen von Ni a) vor der Auslagerung, b) nach 24 Stunden bei Raum-
temperatur und c, d) jeweils nach 24 h bei 80 °C in 30 ml H;PO, (> 85 Gew.%)
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Abb. 97: REM-Aufnahmen von Nb a) vor der Auslagerung, b) nach 24 h bei 80 °C und c, d)
jeweils nach 24 h bei 160 °C in 30 ml HzPO, (> 95 Gew.%).
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5.3 Die Elektrolyse-Pilotanlage des Wasserstofftechnikums JuHY

Auf Grund des Klimawandels und der Limitierung von CO,-Emissionen ist die Energietechnik
derzeit einem starken Wandel hin zu regenerativen Energiequellen unterworfen. Die
regenerativen Quellen weisen in ihrer Erzeugung nicht die zeitliche Unabhangigkeit der
fossilen Energien auf. Um bei einem hohen Anteil erneuerbarer Energien im Stromnetz
dennoch die Versorgungssicherheit zu gewahrleisten ist es daher notwendig den Ausbau der
Stromnetze voran zu treiben und grof3e Speicher fur elektrische Energie zu schaffen.

Diesem notwendigen Wandel hat die Bundesregierung mit dem 2010 vorgelegten
Energiekonzept, das die Absicht erklart eine zuverldssige und bezahlbare Energiever-
sorgung auf Basis erneuerbaren Energien in Zukunft aufbauen zu wollen, Rechnung
getragen. Fir die Speicherung groRRer Energiemengen werden unterschedliche Energie-
speicher diskutiert, diese sind zum Beispiel Pumpspeicherwerke, Batterien und Druckluft-
speicher. Auf Grund der hohen Energiedichte sind aber vor allem chemische Speicher-
medien, wie zum Beispiel Wasserstoff, der mittels Elektrolyse aus regenerativ erzeugtem
Strom gewonnen wird, eine vielversprechende Option. Wie aus Abb. 98 ersichtlich ist, sind
die mdoglichen Markte fur Wasserstoff, der mittels Elektrolyse aus regenerativ erzeugtem
Strom gewonnen wird, der Verkehr, die direkte Rickverstromung, die Methanisierung und
Einspeisung ins Erdgasnetz oder die stoffliche Nutzung in Industrieprozessen.
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Abb. 98: Wasserstoff als Speichermedium fir ein zukinftiges Energiesystem auf Basis
erneuerbarer Energien

Die Gewinnung von Wasserstoff und Sauerstoff aus Wasser mittels Wasserelektrolyse ist
seit Uber 100 Jahren weltweit etabliert. Aus Kostengriinden werden weltweit jedoch nur 4 %
des Wasserstoffs mittels Elektrolyse hergestellt, wohingegen die CO, behaftete Wasserstoff-
erzeugung aus Erdgas (77 %) und Kohle (18 %) aufgrund ihrer niedrigen Gestehungskosten
den Markt dominieren®,

Aufbauend auf den Kompetenzen und Erfahrungen aus dem FuE-Vorhaben PHOEBUS
Julich zur alkalischen Elektrolyse mit Betriebsdriicken bis zu 200 bar sowie denen aus der
Forschung an Brennstoffzellen mit Polymermembran wurde 2012 ein FUE-Schwerpunkt auf
die Verifikation von PEM-Elektrolyseuren grofRer Leistung gelegt. Um noch leistungsstarkere
Elektrolyseure als bisher testen zu kénnen soll eine neue Testplattform aufgebaut werden.
Bei dem geplanten Test-System liegt die Zielsetzung auf der Realisierung eines

8 wehrle, D.: Wasserstoff als Energietrager — Eine Replik. Nachrichten aus Chemie, Technik und Laboratorium,
39 (1991), pp. 1256-1266.
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bifunktionalen Aufbaus, der die Erzeugung von Wasserstoff mittels saurer und alkalischer
Elektrolyse ermdglicht. Der Nutzen des Testfelde liegt darin, dass auf Grund der Dimension,
nun Tests an Systemen im energietechniusch relevanten MaRstab méglich werden.
AuRerdem erfolgt eine enge Anbindung an das Energy Lab 2.0 mit dem der Austausch von
Daten erfolgen soll.

Das Energy Lab 2.0 ist eine virtuelle Plattform, um das Zusammenspiel der einzelnen realen
Komponenten kinftiger Energiesysteme zu erforschen. Die Vernetzung im Rahmen des
Energy Lab 2.0 kann der Abb. 99 entnommen werden. Das Energy Lab 2.0 soll die
Energiewende beschleunigen, indem es ermdglicht, neue Ansétze zur Stabilisierung der
Energienetze realitdtsnah zu erproben. Ein Anlagenverbund verknlpft elektrische,
thermische und chemische Energiestrome sowie neue Informations- und
Kommunikationstechnologien. Partner im Projekt sind die Helmholtz-Zentren Karlsruher
Institut fir Technologie (KIT), Deutsches Zentrum fur Luft- und Raumfahrt (DLR) und
Forschungszentrum Jilich (FZJ).
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Abb. 99: EnergylLab (Quelle KIT)

53.1 Integration modularer Elektrolyseanlagen in die Energieinfrastruktur

Heute existieren im Bereich der Elektrolyse zwei kommerzielle Produkte:

- die alkalische Elektrolyse und
- die Protonen-Austausch-Membran-Elektrolyse (PEM, engl. proton exchange
membrane).

Bei der alkalischen Elektrolyse wird Kaliumhydroxid (KOH) mit einer Konzentration von 20-
40 Gew.-% als Elektrolyt eingesetzt. Zur Trennung von Anode und Kathode dienen
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sogenannte Diaphragmen; wobei in den meisten Fallen Zirfon® (ein Diaphragma auf
Zirkonoxid-Basis) Verwendung findet. Das Diaphragma ermdglicht den Transport von
Hydroxidionen (OH-) wahrend es gleichzeitig die Vermischung der auf Anode und Kathode
entstehenden Gase verhindert. Als Elektroden kommen gewo6hnlich Raney-Nickel-
Katalysatoren zum Einsatz. Bei Raney-Nickel handelt es sich um eine Nickel-Aluminium-
Legierung aus der die Gasdiffusionselektroden durch vakuumbasierte Beschichtungs-
verfahren auf Nickel-Lochbleche aufgebracht werden. Im Anschluss an die Elektroden-
fertigung folgt ein Aktivierungsprozess, bei dem die Aluminiumbestandteile aus der
Legierung herausgeldst werden, um somit eine moglichst groRe und damit aktive Elektroden-
oberflache zu erhalten.

Die Protonen-Austausch-Membran-Elektrolysezelle wird mit destilliertem Wasser betrieben,
das durch elektrolytische Zersetzung in Wasserstoff und Sauerstoff gewandelt wird. Statt
eines Diaphragmas wird in diesem Fall eine protonendurchlassige (H+) Polymermembran
zur Trennung von Anode und Kathode eingesetzt. Die Elektroden werden auf Basis der
CCM-Technoligie (engl. catalyst coated membrane) direkt mit der Membran verbunden.
Dabei kommt standardmafig als Kathodenkatalysator auf Kohlenstoff getrégertes Platin und
als Anodenkatalysator Iridiumoxid zum Einsatz.

Alkalische Wasserelektrolyse PEM-Elektrolyse

Vorteile: Vorteile:

e etablierte Technologie e hohe Leistungsdichte

o keine Edelmetallkatalysatoren e hoher Wirkungsgrad

e hohe Langzeitstabilitat e einfacher Systemaufbau
e grol3e Leistungen bereits realisiert e dynamischer Betrieb

e extrem schnelle Systemantwort
> Netzstabilisierungsaufgaben

e kompaktes Design erlaubt Hochdruck-

Betrieb
Herausforderungen: Herausforderungen:
e Erhohung der Stromdichte e |dentifikation der Kosten fir 1 MW System
e Ausweitung des Teillastbereichs e Ermittlung der méglichen Kostensenkung
e Schnellere Dynamik des Gesamtsystems z.B. durch Reduktion und Substitution von

Platingruppenmetallen und anderen
kostenintensiven Komponenten

o Demonstration der Langzeitstabilitat

e Scale-Up Stack und Peripherie

e Optimierung des Verhaltnisses von
Materialeinsatz, Leistungsdichte,
Betriebspunkt und Betriebsstrategie
(Dauerstabilitat, Wartung, etc.)

e SystemgroRe und Komplexitat (,Footprint®)
e Reduktion des Aufwands zur Gasreinigung

e Gesamtmaterialeinsatz (Stacks momentan
im diverse Tonnenmalf3stab)

Tab. 18: Vor- und Nachteile der alkalischen- sowie der PEM-Elektrolyse im gegenseitigen
Vergleich

Beide auf dem Markt verfiigbaren Elektrolysetechniken haben ihre spezifischen Vor- und
Nachteile, die in Tab. 18 zusammengefasst sind. Fur den Einsatz der Elektrolyse-Technik
zur Speicherung regenerativ erzeugten Stroms hat sich jedoch noch keine favorisierte
Technologie herauskristallisiert. Zurzeit werden sowohl in der Forschung als auch in der
Industrie beide Technologien weiterentwickelt. Aufgrund dessen soll im unten aufgefuhrten
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Testfeld die Mdglichkeit bestehen, sowohl alkalische als auch PEM-Elektrolyseure geman
der Systemkonfiguration aus Abb. 100 zu charakterisieren und weiterzuentwickeln, um die
gewonnenen Daten dem Energy Lab 2.0 zur Validierung des virtuellen Kraftwerks zur
Verfligung zur stellen.

Pei H,-Reinigung
H,-Entfeuchtung

H,-Verdichtung
Ve WY
—7 2

Warme

Abb. 100: Konfiguration eines Systems zur Charakterisierung von PEM-Elektrolyseuren

5.3.1 Integriertes Versuchsfeld und multifunktionales Testfeld

Ziel ist der Aufbau einer Forschungsplattform, die eine realitdtsnahe Erprobung
unterschiedlicher Elektrolyseure, im > 100 kW-Maf3stab, ermdglicht. Dabei soll die
Mdglichkeit geschaffen werden, Elektrolyseure in verschiedenen Konfigurationen vor dem
Hintergrund der sinnvollen Integration modularer Elektrolyseanlagen in die Energieinfra-
struktur, zu untersuchen. Das Wasserstofftechnikum mit der geplanten Testplattform von
rund 0,5 MW Leistung schafft die Mdglichkeit der ,in operando“ Charakterisierung von
Elektrolyseuren (sauer und alkalisch) im energiewirtschaftlich relevanten Malfistab.
Arbeitsschwerpunkte stellen dabei die Analyse der folgenden Punkte dar:

- Wechselwirkungen unter Anlagenkomponenten,

- Langzeitversuche im dynamischen Betrieb,

- Up-Scaling der Technik,

- Definition technisch interessanter Betriebsbedingungen,
- Validierung von Simulationsmodellen.

Die automatisierte Vorgabe relevanter Betriebsparameter und die ebenfalls automatisierte
Erfassung der Messdaten sowie die Aufbereitung dieser Daten stellt eine Schnittstelle zu
anderen Themenfeldern des Energy Labs 2.0 dar. Die Forschungsplattform selbst besteht
aus unterschiedlichen Submodulen zur Energie- und Medienversorgung, die den Betrieb der
zu untersuchenden Elektrolyseure erméglichen. Das Versuchsfeld ist aufgebaut mit:

- Stromnetzkopplung

- Gleichspannungsversorgung

- Wasseraufbereitung

- Leitstand

- Multifunktionales Stack- und Systemtestfeld (alkalische und saure Elektrolyte).
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Das eingehauste Testfeld ist das Kernstiick der Versuchsplattform und dient der Aufstellung
der unterschiedlichen Experimente und Analysegerate. Es wird eine Elektroversorgung mit
einer Leistung von rund 0,5 MW aufgebaut, die es erméglicht unterschiedliche Stromerzeu-
gungsprofile abzubilden. Ziel ist die Abbildung zukunftiger Stromnetze die durch die
Einspeisung volatiler regenerativer Energie gepragt sind. Dadurch bietet sich die Mdglichkeit
die Elektrolyseure unter realitatsnahen Profilen zu betreiben und aussagekréftige Ergebnisse
Uber Funktion und Wirtschaftlichkeit der jeweiligen Module zu erhalten.

Ein wichtiger Ausgangsstoff fiir die Elektrolyse und auch andere Wandlungsprozesse ist
Wasser. Um einen langzeitstabilen Betrieb der Elektrolyseure zu erreichen ist es notwendig
Wasser von hoher Reinheit einzusetzen. Diese Wasser soll fir die Versuchsplattform zentral
aufbereitet werden. Die zentrale Bereitstellung ist einerseits kostengiinstig, andererseits
bietet sie die Mdglichkeit die Wasserqualitat zentral zu analysieren und somit eine hohe
Qualitat sicher zu stellen und die Voraussetzungen fiir einen langzeitstabilen Betrieb zu
schaffen.
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Abb. 101: Anbindung der Elektrolyse an die Wasserstoffinfrastruktur

Einen entscheidenden Einfluss auf die Konzeptionierung der Elektrolyseure und deren
Kopplung mit regenerativen Energien hat die Anbindung an bzw. die Integration in die
Wasserstoff-Infrastruktur. Eine grafische Ubersicht, iiber die fiir eine sinnvolle Einbindung
notwendigen Komponenten kann Abb. 101 entnommen werden. Von den denkbaren
Mdglichkeiten die Elektrolyse an die Wasserstoff Infrastruktur anzubinden, ist langfristig die
direkte Koppelung an eine Pipeline besonders interessant, da so der Wasserstoff einem
breiten Feld von mdglichen Nutzern zur Verfigung gestellt werden kann. Eine weitere
interessante Moglichkeit stellt die direkte Anbindung an einen Wasserstoffspeicher dar.

Die Testplattform gibt die Mdoglichkeit wichtige Parameter fur die unterschiedlichen
Konfigurationen zu ermitteln und in bereits vorliegende Simulationen einflieBen zu lassen.
Das technisch einfachste Modul ist die Wasserstoffsenke. Diese dient dazu Wasserstoff,
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insbesondere bei Storfallen, oder auch stark verunreinigten Wasserstoff sicher in
unkritischen Wasserdampf umzuwandeln. Diese Fackel oder ein anderes System muss als
sicherheitsrelevantes Bauteil immer zur Verfligung stehen.

Die Steuerung des Testfeldes erfolgt Uber einen zentralen Leitstand. Dort werden die
Betriebsparameter der unterschiedlichen Module vorgegeben und die Messdaten werden
zentral erfasst und derart aufbereitet, dass sie zur weiteren Nutzung im Rahmen des
EnergyLabs weiter geleitet werden kdnnen. Es ist geplant, alle Elektrolysetechniken, auf
diesem Testfeld in unterschiedlichen Leistungsklassen zu untersuchen. Fir die geplanten
Untersuchungen werden daher geeignete Szenarien fur den Betrieb und die Systemgrenzen
definiert.
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54 Flexibilisierung durch integrierte Energieversorgungssysteme

Mit Blick auf die Ziele der Bundesregierung zur Reduktion der Treibhausgase (THG) wird
deutlich, dass die Energiewende in Deutschland ein sehr ehrgeiziges Projekt mit einem
Planungshorizont von Jahren 35 Jahren ist. Das deutsche Energiesystem steht dabei sowohl
technisch als auch strukturell vor bedeutenden Herausforderungen. Einerseits macht dies
eine systematische Betrachtungsweise von Struktur, Komponenten und Wechselwirkungen
der Energieversorgungssysteme notwendig. Andererseits missen die Wechselwirkungen der
Wirtschaftsbereiche mit dem Energiesektor sowie die Beziehungen mit unseren Nachbar-
landern in eine gesamtsystemische Betrachtung einbezogen werden. Kriterien, die zur
Bewertung der Qualitat eines zukiinftigen Energiesystems herangezogen werden, sind unter
anderem Stabilitat, Wirtschaftlichkeit, Nachhaltigkeit und Akzeptanz.

Einen wesentlichen Impuls zur Transformation der Energiesysteme gibt der massive Ausbau
nicht steuerbarer Stromerzeugung aus erneuerbaren Energien, die durch ein fluktuierendes
Aufkommen und deutlich reduzierte jahrliche Benutzungsdauern gekennzeichnet sind. Eine
in dieser Weise veranderte Energieversorgung erfordert angepasste Energieinfrastrukturen,
die einerseits auf verbesserten Systemen heutiger Pragung, vor allem jedoch auf dem
Einsatz neuer, zukunftsweisender Technologien aufbaut. Dabei kommen nur Technologien in
Betracht, deren Reifegradentwicklung einen ersten Einsatz bis spéatestens 2030 sicherstellt.
Nur so werden die zur Zielerreichung tragfahigen Technologielésungen identifiziert und
deren Marktdurchdringung bis 2050 ermdglicht.

54.1 Potenzial elektrochemischer Systeme zur Flexibilisierung von Energie-
markten

Wasserstoffbasierte Energieversorgungssysteme weisen mit Bezug auf die Energie-
speicherung und den Energietransport deutliche Vorteile gegenuber konventionellen
Systemen im Hinblick auf Effizienz, Vielseitigkeit und Verschlei3 auf. Die Herstellung von
Wasserstoff mithilfe der Elektrolyse, dessen grofRtechnische Speicherung, kontinuierlicher
Transport, flachendeckende Verteilung und Nutzung in verschiedenen Einsatzbereichen
haben daher eine herausragende Bedeutung fir eine nachhaltige Energiebewirtschaftung.
Uber die Nutzungsméglichkeit als Kraftstoff fiir Fahrzeugantriebe hinaus verfiigt Wasserstoff
Uber vielseitige weitere Einsatzmdglichkeiten (Abb. 102). Auf diese Weise kann erneuerbare
Energie vom Stromsektor in die Bereiche Verkehr und Industrie Gbertragen werden, die fur
eine THG-Reduktion entsprechend den Zielen der Bundesregierung sonst nur schwer
zuganglich sind. Mithilfe der Elektrolyse steht damit eine wesentliche Option zur flexibleren
Gestaltung der Stromversorgung zur Verfugung. Lokale Stromuiberschisse, die nicht
unmittelbar zur Bedarfsdeckung in Stromnetzen nutzbar sind, kénnen auf diesem Wege
einem geeigneten Speicher zugefiihrt und fur weitere Nutzungen bereitgehalten werden.
Eine solche sektorentibergreifende Energie- und Rohstoffbereitstellung erfordert insbeson-
dere die Vernetzung von Strom- und Gasinfrastrukturen, einschlieBlich neuartiger
grof3technischer Speicher. Art und Umfang der daflir einzusetzenden technologischen
Optionen sind davon abhéngig, in welcher Intensitét sich erneuerbare Energien technisch,
okonomisch und 6kologisch sinnvoll nutzen lassen. Dieser Aspekt kann durch den Import
erneuerbarer Energien begleitet werden.
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Abb. 102: Energie- und Rohstoffpfade mit Wasserstoff
5.4.2 Beurteilung neuer Technologien im Kontext des Gesamtsystems

Die Erreichung eines anwendungs- und marktgerechten Reifegrades von elektrochemischen
Systemen ist noch mit groRen Herausforderungen bei der Erforschung und Entwicklung
passgenauer Detailldsungen verbunden. Dies gilt auch fir die Komponenten einer
zukunftigen H,-Versorgungsinfrastruktur. Eine wesentliche Aufgabenstellung, die zukiinftig in
der Verfahrens- und Systemanalyse (VSA) bearbeitet wird, besteht in der qualifizierten
Beurteilung dieser neuen Technologien im Kontext des sich andernden energiewirtschaft-
lichen Gesamtsystems. Diese Aktivitdten sind unter anderem in die HGF-Initiative ,Energy
System 2050 und in das Projekthaus ,Technikbasierte Energiesystemanalyse“ (TESA) an
der RWTH Aachen University eingebunden. Die Komplexitdt des energiewirtschaftlichen
Gesamtsystems erfordert eine Unterteilung des Bearbeitungsumfangs in Teilziele der
geplanten Aktivitat, die nachfolgend néher erlautert werden:

- Erarbeitung von Konzeptentwurfen fir integrierte Energieversorgungssysteme
- Modellentwicklung und Bewertungsverfahren

- Erreichbare Treibhausgasminderung

157



Erarbeitung von Konzeptentwurfen fiir integrierte Energieversorgungssysteme

Ausgehend von den Treibhausgasemissionen der Verursacherbereiche Stromerzeugung,
Verkehr, Haushalte, Industrie, Handwerk und Gewerbe werden technologische Konzepte
und Prozesse zur Treibhausgasminderung entworfen. Dabei sollen auch Wege aufgezeigt
werden, die eine THG-Reduktion in Hoéhe der angestrebten 80 % gegeniiber dem
Referenzjahr 1990 ermdglicht. Eine anschlieBende grobe vergleichende Bewertung der
Konzeptentwirfe fiihrt zur Selektion vielversprechender Bereitstellungs- und Nutzungs-
konzepte fur erneuerbare Energien und Wasserstoff. Bereits entwickelte Modellierungswerk-
zeuge zur zeitabhangigen und ortsaufgeldsten Bestimmung der Residuallasten werden so
weiterentwickelt, dass unter Bertcksichtigung groRtechnischer Gasspeicher, der Strom- und
Gasnetze sowie der sektorspezifischen Energie- und Rohstoffnutzungen ein Gesamtentwurf
fur ein nachhaltiges Energiesystem darstellbar wird. Ein wichtiges Element dabei ist die
Untersuchung der strom- und gasnetzbezogen Abnahmeprofile von Haushalten, Kleinver-
brauchern und Industriekunden, die sich aufgrund einer zunehmenden Selbstversorgung
mithilfe dezentraler EE-Anlagen und Speicher substantiell &ndern kénnten. Dariliber hinaus
ist auch die sektorspezifische, raumlich und zeitlich aufgeldéste Quantifizierung des
energetischen und stofflichen Wasserstoffbedarfs Bestandteil der Analyse. Unterscheidungs-
merkmale der hier erarbeiteten Konzeptentwirfe sind beispielsweise die Ausprégung der
Nutzung erneuerbarer Energien, die angelegten Nutzungsmdoglichkeiten und die daraus
resultierenden notwendigen Infrastrukturen.

Modellentwicklung und Bewertungsverfahren

Eine Besonderheit der Bearbeitung des hier beschriebenen Forschungsthemas liegt in der
Entwicklung und Anwendung von Modellen mit anforderungsgerechtem Detaillierungsgrad.
Besonders komplexe sowie hochdynamische Systeme werden in Teilmodellen in hoher
zeitlicher Auflésung beziehungsweise mit hohem physikalisch-technischen Detaillierungs-
grad modelliert. Fir die Bewertung der Konzept- und Szenarioentwirfe sind hingegen
ganzheitliche Modelle mit reduziertem Detaillierungsgrad einzusetzen. Dementsprechend
werden auch unterschiedliche Bewertungsverfahren, beispielsweise hinsichtlich der
Wirtschaftlichkeit der Konzeptentwirfe in Abh&ngigkeit der Zielméarkte entwickelt. Einen
Schwerpunkt in diesem Bereich bildet die Uberfilhrung einzelner Modellanséatze zur
Abbildung der Strom- und Gasversorgung in ein Gesamtmodell. Ziel ist es dabei, anhand
definierter Zeitschritte auf dem Weg zu einer Vollversorgung relevanter Wasserstoffnutzer in
Verkehr und Industrie, MalBnahmen fir einen wirtschaftlich optimierten Aufbau einer
integrierten Strom- und H,-Versorgungsinfrastruktur abzuleiten.

Erreichbare Treibhausgasminderung

Mithilfe von Simulationsdurchldaufen werden schlief3lich konzeptspezifische Daten
bereitgestellt, die zur Ergebnisbewertung und Empfehlungsabgabe im Hinblick auf eine
Konzeptumsetzung und -implementierung beféhigen sollen. Dabei wird jeweils eine
vollstandige Umsetzung der Konzept- und Szenarioentwiirfe unterstellt. Diese Daten sollen
auch als Basis fur weitergehende Analysen dienen. Uber die zuvor genannten Arbeitsinhalte
hinaus soll auch gepriift werden, welche Randbedingungen bei der Ubertragung der fiir
Deutschland gultigen Ergebnisse in das Européische Ausland beziehungsweise in einen
weltweiten Ansatz zu beachten sind. Dafir wird aktuell ein internationales Netzwerk
geknipft.
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Weiterhin sind auch die Potentiale an erneuerbaren Energien zu analysieren und zu
bewerten, die abseits der heute intensiv diskutierten Power-to-Gas Pfade liegen.
Beispielsweise im Schwerlastverkehr und in der Industrie werden auch langfristig
kohlenstoffhaltige Energietrdger zum Einsatz kommen. Das Aufkommen an sinnvoll
nutzbarer Biomasse muss daher in einem strategischen Ansatz denjenigen Nutzungen
zugefuhrt werden, die einen bestmdglichen Einsatz unter wirtschaftlichen und dkologischen
Kriterien erlauben. Ein wesentliches Ziel ist dabei die Erarbeitung einer umfassenden
Kraftstoffstrategie, die eine mengenmalige Zuordnung der begrenzt vorhandenen
erneuerbaren Energien zu den Bedarfssegmenten des Transportsektors zum Ergebnis hat.

Erwartete Ergebnisse

Die in diesem Abschnitt skizzierten Forschungsziele sollen durch ein umfassendes
Datenmaterial hinsichtlich der System- und Prozessauslegungen, Infrastrukturkosten sowie
zeitlich und rdumlich aufgeldster Energieflusse verifiziert werden. Daruber hinaus durfen
spezifische Handlungsempfehlungen erwartet werden. Mit dem Ziel der Entwicklung eines
Gesamtenergiekonzepts zur Erfilllung der THG-Reduktionsziele und mit dem besonderen
Fokus auf die Rolle von Wasserstoff als einem zentralen Element zukinftiger
Energieversorgungssysteme, werden unter anderem die folgenden Ergebnisse erwartet:

— realistische zeitlich und réumlich aufgeldste Entwicklungen des Angebots an
erneuerbaren Energien sowie der Nachfrage nach Strom und Wasserstoff

— verbesserte Bewertungsmdoglichkeit fir Einzeltechnologien auf der Basis eigens dafur
erarbeiteter Teilmodelle mit hohem Detaillierungsgrad; dabei Ableitung technologie-
spezifischer F&E-Themen, z.B. bezuglich neuer Materialien

— ldentifikation zielfihrender Konzeptentwirfe auf Basis einer Gesamtsystem-
modellierung mit dem Ziel der Konkretisierung infrastruktureller Anpassungen im
Zeitverlauf

— Handlungsempfehlungen fir Stakeholder in Politik und Wirtschaft, z.B. hinsichtlich
der Gestaltung von Rahmenbedingungen fir eine zigige Markteinfihrung von
Wasserstoff als Kraftstoff beziehungsweise als Rohstoff fir die Industrie oder von
Marktbedingungen in Strommaérkten mit hohen Anteilen an erneuerbarer Energie

— Chancen eines europa- beziehungsweise weltweiten Markterfolgs von
Wasserstofftechnologien auf der Grundlage von Untersuchungen zum raumlich
aufgeldsten Potenzial der Nutzung THG-armer Stromproduktion.

159



Kapitel 6 deutsch_Layout 1 03.09.2012 10:33 Seite 2

<@=



Kapitel 6 deutsch_Layout 1 03.09.2012 10:33 Seite 3 H%




6.1 IEK-3: Das Institut fiir Elektrochemische Verfahrenstechnik

Die Entwicklungen des IEK-3 im zuriickliegenden Berichtszeitraum 2013 und 2014 standen
weitgehend unter dem Einfluss des durch die Helmholtz-Gemeinschaft (HGF) koordinierten
Migrationsprozesses von der zweiten Programme-orientierten Forderphase (PoF-II:
2010 bis 2014) zur dritten Phase (PoF-lll: 2015 bis 2019), fir die zukiinftige Arbeitsinhalte
und -ziele sowie die notwendigen institutionellen Fordermittel neu definiert wurden. Diese
Novellierung des Arbeitsprogramms ist im Zusammenhang mit den groRen Herausforde-
rungen der Energiewende und den damit einhergehenden forschungspolitischen Vorgaben
zu sehen und hat im IEK-3 zwei wesentliche Veranderungen ausgeldst, deren Umsetzung
sicher noch bis in den nachsten Berichtszeitraum hineinreichen wird.

e Forschungs- und Entwicklungsschwerpunkte

" Brennstoffzelle Elektrolyse
Abte“ungen Brenngas Wasser
HT-PEFC gas- SOFC/SOE asser-
* Team erzeugung elektrolyse

Verfahrens- &

- *
Systemanalyse Verfahrens- und Systemanalyse

Analytik . .
- Physikochemisches Brennstoffzellenlabor
()
S  Elektrochemie
Q9 Hoch- _
E Fertigungs- temperatur- Elée:(trochemue
] technik Polymer- . ektrolyse
3 elektrolyt- Festoxid-
g Modellierung & Brennstoff- Brenngas- Brennstoff-
S Simulation zellen erzeugung zellen Verfahrens-
Verfahrens- & und Elflft:‘cl:llkse
Systemtechnik Systeme Y

Katalyse &
Reaktionstechnik

Abb. 103: Fachabteilungen im Kreuzungsbereich von Kompetenzfeldern und FuE-
Schwerpunkten

Zum einen wurde die Elektrolyseforschung und —entwicklung ausgeweitet. Da dies weit-
gehend mit Ressourcen der DMFC-Aktivitdten umgesetzt wurde, beschrankt sich die DMFC-
Forschung derzeit auf den Erhalt des wissenschaftlich-technischen Know-how. Gleichzeitig
wurden aus den bestehenden Einheiten fir DMFC- und PEM-Elektrolyse-Forschung zwei
Abteilungen fur Niedertemperaturelektrolyse gebildet, die sich mit elektrochemischen und mit
verfahrenstechnischen Fragestellungen auseinandersetzen. Dariiber hinaus wird zukinftig
auch der Hochtemperaturelektrolyse (SOE) eine grofRere Aufmerksamkeit geschenkt. Eine
zweite Entwicklung steht im Zusammenhang mit der Neuausrichtung der Verfahrens- und
Systemanalyse (VSA) auf die technikbasierte Bewertung von Energiesystemen von
einzelnen Anlagen bis zu energietechnischen Infrastrukturen eines Landes wie die VSA am
Beispiel von Deutschland bereits zeigen konnte. Dabei steht die Nachhaltigkeit durch den
Einsatz erneuerbarer Energien fur alle Energiesektoren im Fokus der Betrachtungen.
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Die PoF-induzierte Programmatik hat somit fur das IEK-3 zu einer Verschlankung auf vier
FuE-Themen gefuihrt. Die Hochtemperatur-Polymerelektrolyt-Brennstoffzelle (HT-PEFC), die
Brenngaserzeugung aus flissigen Energietrdgern, die zur Wasserstoffversorgung von
Brennstoffzellen genutzt werden sollen, die keramische Hochtemperatur-Brennstoff- und
Elektrolysezelle SOFC/SOE sowie die Niedertemperaturelektrolyse gehéren nun zum FuE-
Portfolio des IEK-3, das in Abb. 103 mit der entsprechenden Kompetenzzuordnung
dargestellt ist. Bei enger Fokussierung auf konkrete Anwendungsfelder ist es dem IEK-3
moglich, diese FuE-Schwerpunkte jeweils von den grundlegenden Pha&nomenen bis zur
Verfahrenstechnik des Gesamtsystems mit Teams Uberkritischer Gré3e zu bearbeiten.
Dabei werden auch Synergien zwischen den Fachdisziplinen genutzt und die Umsetzung
von der Theorie bis zum Technikumsmafstab durchzufiihren. Als strategische Orientierungs-
basis dient dem IEK-3 die technikbasierte Verfahrens- und Energiesystemanalyse der VSA,
die zukunftsweisende Prozesse und Energiesysteme analysiert, konzipiert, auslegt, bewertet
und vergleicht. Die diesbeziigliche Herangehensweise bericksichtigt technische, ©kono-
mische sowie 6kologische Aspekte und flihrt zu quantitativen Aussagen ulber die Leistungs-
fahigkeit und Nachhaltigkeit eines Energiesystems. Dariiber hinaus werden die anwendungs-
orientierten FUE-Arbeiten von grundlegender Forschung zur Auflésung von Strukturwirkungs-
beziehungen mittels gezielt ausgewéhlter und weiterentwickelter Analysemethoden begleitet.
Schwerpunkt dieser Aktivitaten liegt im Bereich des Physikochemischen Brennstoffzellen-
labors, das synergetisch mit den technologieorientierten Fachabteilungen des Instituts zu-

sammenarbeitet.
ﬂ ‘7 al
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Institut fir Energie- und Klimaforschung Institutsleiter

IEK-3: Elektrochemische Verfahrenstechnik Prof. Dr.-Ing. Detlef Stolten
Forschungszentrum Jilich GmbH Tel.: 02461-61-3076
52425 Jiilich e-mail: d.stolten@fz-juelich.de
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Jilich stellt im Brennstoffzellen- und Elektrolysebereich
die groRte institutionelle Forschungsmannschaft in
Europa mit etwa 150 Mitarbeitern. Davon ist etwa die
Halfte im Bereich der SOFC/SOE tatig, wovon
wiederum etwa 1/5 auf die entsprechenden Aktivitdten
des IEK-3 entfallen. In der SOFC/SOE sind drei weitere
Institute tatig. Das I|EK-1 ist zustandig fur die
Werkstoffherstellung, das IEK-2 ist verantwortlich fir
die Werkstoffprifung und Stahlforschung, das IEK-9
bearbeitet die Elektrochemischen Grundlagen und das
Zentralinstitut fir Engineering und Technologie (ZEA-1)
kiimmert sich um den Stackbau. Mit 88 der etwa 104
Mitarbeiter des IEK-3 werden die technologische
Entwicklung bei den Niedertemperatur-Brennstoffzellen
und Elektrolyseuren sowie die Energiesystemanalyse
vorangetrieben. Fur die Arbeitsfelder des IEK-3 gibt es
einen Koordinator, der als Ansprechpartner fir
Ubergreifende Themen gerne bereitsteht.
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Standiger Vertreter des
Institutsleiters und
Wissenschaftlicher
Koordinator

Dr.-Ing. Bernd Emonts

Tel.: 02461-61-3525

e-mail: b.emonts@fz-juelich.de
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6.2 Abteilungskompetenz im Uberblick

Hochtemperatur-Polymerelektrolyt-
Brennstoffzellen

Brenngaserzeugung und Systeme

Arbeitsgebiete, Leistungsangebote

Die HT-PEFC wird von der Elektrode bis
zum Stack in Kooperation mit in- und ex-
ternen Partnern bearbeitet. Neue Elektro-
denstrukturen und -préparationsmethoden
werden erarbeitet, MEAs hergestellt und
elektrochemisch charakterisiert. Darlber
hinaus werden die Strukturwirkungsbe-
ziehungen von Elektrodenschichten unter-
sucht. Umfassende Modellierungen vertie-
fen das Prozessverstandnis. Simulationsar-
beiten auf Komponenten-, Zell- und Stack-
Ebene unterstitzen die Entwicklung von
luft- und flissigkeitsgekihlten Stacks mit
hoher volumen- und gewichtsbezogener
Leistungsdichte.

H,, hergestellt aus handelsublichen Kraft-
stoffen, ermdglicht den frihen Einsatz der
Brennstoffzellentechnik. Die Arbeiten sind
auf die Reformierung im Leistungsbereich
zwischen 3 und 50 kW, von Mitteldestil-
laten — Kerosin, Diesel, Heizél- und
dieselahnlichen Biokraftstoffen fokussiert.
Als Brennstoffzellen werden bei der Ent-
wicklung von Bordstromversorgungssyste-
men im mobilen Bereich eigene HT-PEFC-
Stacks zwischen 5 und 10 kW, bevorzugt.
Dartber hinaus kommen PEFC- und
SOFC-Systeme mit Dieselreformierung in
Kooperation mit Projektpartnern und im
Rahmen der Systemanalysen in Betracht.

Anlagen, Verfahren, Methoden

Einrichtungen

- Teststéande zur elektrochemischen Cha-
rakterisierung von MEAs

- Teststande zur elektrochemischen Unter-
suchung von Stacks bis 5 kW,

- Apparaturen zur Herstellung von Gas-
diffusionselektroden

Modelle

- Simulationsmodelle zur Beschreibung

von Stoff-, Ladungs- und Warmetrans-
portprozessen in Zellen und Stacks

- Charakterisierung poroser Strukturen

- Unterstiitzung durch High-Performance-
Computing (HPC)

Einrichtungen

- Teststande zur Untersuchung von Reak-
toren und Gesamtsystemen

- Teststdnde zum Screening und zur Un-
tersuchung von Katalysatoren hinsichtlich
Aktivitat und Selektivitat

- Analysegeréate zur Konzentrationsbestim-
mung (GC, GC/MS, NDIR, FTIR) von
Reaktionsgasen

- Apparaturen zur fraktionellen Destillation
von Kraftstoffen

Modelle

- CFD-Simulationsprogramme  zur
gung von Reaktoren und Systemen

Ausle-

Ansprechpartner

Prof. Dr. Werner Lehnert
Tel.: 02461-61-3915
e-mail: w.lehnert@fz-juelich.de

Prof. Dr.-Ing. Ralf Peters
Tel. 0261-61-4260
e-mail: ra.peters@fz-juelich.de
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Festoxid-Brennstoffzellen

Elektrochemie Elektrolyse

Arbeitsgebiete, Leistungsangebote

Wissenschatftlich-technische  Kernkompe-
tenz ist die Entwicklung und Optimierung
von Stacks und Systemen fiir Hochtem-
peratur-Brennstoffzellen fur stationare und
mobile/portable Anwendungen. Hierzu wer-
den Stacks sowie Anlagen und Anlagen-
komponenten konzipiert, ausgelegt, kon-
struiert, aufgebaut und getestet. Zur Opti-
mierung und Konzeptbewertung werden
parallel zu den experimentellen Untersu-
chungen werden thermomechanische und
verfahrenstechnische Modelle entwickelt.
Schwerpunkte sind elektrochemische Cha-
rakterisierung von Stacks und Entwicklung
neuer Anlagen-, Steuerungs- und Rege-
lungskonzepte sowie von Komponenten
gemeinsam mit der Industrie und deren
Test und Bewertung.

Fortschrittliche PEM-Elektrolyseure ermdg-
lichen die wirtschaftliche H,-Erzeugung aus
regenerativen Stromuberschiissen. Unter-
stutzt von Projektpartnern aus Forschung
und Industrie werden Membran-Elektroden-
Einheiten (MEAS) entwickelt, die mit weni-
ger Platingruppemetallen fir die kataly-
tischen Reaktionen bei vergleichbaren
Leistungen auskommen oder die vollstén-
dige Substitution dieser Metalle erlauben.
Neue Membrantypen sollen geplanten
GrolRsystemen zu ausreichender Stabilitat
verhelfen. Weitere Arbeitsthemen sind die
Identifikation kostenglinstiger Materialien
und die Entwicklung von reproduzierbaren
Herstellverfahren fur die MEA-Entwicklung
und Produktion.

Anlagen, Verfahren, Methoden

Teststéande

- Charakterisierung: Hochtemperatur-Wéar-
meaustauscher bis 850 °C @ 200 m® Luft/h

- Charakterisierung: Reformer und Nach-
verbrenner firr Stacks bis 5 kW

- Charakterisierung: 20 kW-System

- Elektrochemische Charakterisierung:
Stacks von 100 W bis 10 kW im Brenn-
stoffzellen- und Elektrolysebetrieb

Modelle

- CFD/FEM-Modelle zur Ermittlung der
Strémungs- und Spannungsverteilung in
Stacks und Anlagenkomponenten

- Simulationsmodelle zur Auslegung von
Brennstoffzellenanlagen

Einrichtungen

- Teststande zur

- Teststande zur

Charakterisierung von
Elektrokatalysatoren (Rotierende-Schei-
ben-Elektrode)

Charakterisierung von
Membranen (Gaspermeationsmessungen,
Fluor-Release-Rate)

- Teststande zur elektrochemischen Cha-

rakterisierung von CCMs

Teststand zur elektrochemischen Unter-
suchung von bis 30 kWg

- Beschichtungsanlage (Rolle-zu-Rolle) zur

kontinuierlichen Elektrodenherstellung

Ansprechpartner

Prof. Ludger Blum
Tel.: 02461-61-6709
e-mail: .blum@fz-juelich.de
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Verfahrenstechnik Elektrolyse

Physikochemisches
Brennstoffzellenlabor

Arbeitsgebiete, Leistungsangebote

Ausgehend von neuen Konzeptideen wer-
den Elektrolysestacks und -systeme ent-
wickelt und modelliert. Zielsetzung ist die
Verbesserung von Effizienz, Leistungsdich-
te und Haltbarkeit bei vermindertem Mate-
rialeinsatz. Die Validierung erfolgt Uber
Komponententests bis hin zur Charakteri-
sierung ganzer Stacks und Systeme. Mit
Projektpartnern werden Beschichtungen,
Stackkomponenten, Stacks und Systeme
optimiert und charakterisiert. Im Zusam-
menspiel mit den im Technikumsmafstab
automatisierten Herstellungsmethoden stel-
len diese Arbeiten eine wichtige Brucken-
funktion zwischen Wissenschaft und Tech-
nik dar.

Bei fortschreitender, technischer Entwick-
lung neuer zukunftsweisender Energiesys-
teme gewinnen wissenschaftliche Arbeiten
zum Verstandnis grundlegender Phdnome-
ne zunehmend an Bedeutung. Daher be-
fasst sich die Abteilung mit der umfassen-
den Auflésung von Material-/Struktureigen-
schaften sowie physiko- und elektroche-
mischen Prozessen. Dabei kommen bildge-
bende, physikalische und ortsaufgeldste
Analysemethoden zum Einsatz. Diese sind
darauf ausgerichtet, die chemischen und
strukturellen Verédnderungen, die mechani-
sche und thermodynamische Eignung so-
wie die fluiddynamische und elektroche-
mische Leistungsfahigkeit zu bestimmen.

Anlagen, Verfahren, Methoden

Einrichtungen

- Teststande zur elektrochemischen Un-
tersuchung von Elektrolyseuren bis
100 kWg und Brennstoffzellen (DMFC)

- Visualisierungstests

- Korrosionsprufstdande, zur Evaluation
von Beschichtungen

- Untersuchung von lonentauschermate-
rialien mit gezielt verunreinigten Medien

- Laserbeschichtung zur lokalen Modifi-
kation von Oberflachen

- Roboteranlage zur reproduzierbaren
Herstellung von Stacks

Modelle

- Beschreibung des Stoff-, Ladungs- und
Warmetransports

Einrichtungen und Methoden
- Bildgebende Analysemethoden:

Hochauflésendes Rasterelektronenmikro-
skop (H-REM) mit EDX-Analytik, Lichtmi-
kroskope, konfokales Laserscanmikroskop

- Ortsaufgeloste Analysemethoden:

Segmentierte  Zellentechnologie  (SCT),
Magnetotomographie und Massenspektros-
kopie (SRMS)

- Physikalisch-chemische Analysemethoden:

Thermogravimetrische Analyse (TG, TGA),
dynamische Differenzkalorimetrie (DSC),
Kontaktwinkelmessung (KF-Analytik), Im-
pedanzspektroskopie/CV, RDE, Klima-
schrank, Zugprifmaschine mit Klima-
kammer, BET und Standardporosimeter,
PartikelgroRen-MelR3gerat

Ansprechpartner

Dr.-Ing. Martin Muller

Tel.: 02461-61-1859
e-mail: mar.mueller@fz-juelich.de

PD Dr. Carsten Korte
Tel.: 02461-61-9035

e-mail: c.korte@fz-juelich.de

167


mailto:mar.mueller@fz-juelich.de
mailto:c.korte@fz-juelich.de

Verfahrens- und Systemanlyse

Arbeitsgebiete, Leistungsangebote

Auswabhl, Entwicklung und Implementierung
zuklnftiger  Energiesysteme  erfordern
gesamtsystemische Ansétze, die
hinsichtlich  ihrer  Nachhaltigkeit und
Wirtschaftlichkeit analysiert und bewertet

werden. Grundlage daflr sind
technodkonomische Vergleiche
konkurrierender Technologien der

Energieumwandlung und —speicherung.
Durch die breite experimentelle Basis und
das weiterreichende Modeling im IEK-3
kdénnen Energiesysteme konzipiert,
modellmaRig beschrieben und mit
konkurrierenden Techniken realitatsnah
verglichen sowie Entwicklungspotenziale
und Defizite aufgezeigt werden. Studien fur
die Industrie werden auch mit Informations-
schutz durchgefiihrt und Empfehlungen fir
die Politik auf neutraler Basis erarbeitet.

Anlagen, Verfahren, Methoden

Methoden

- Prozessanalyse und —optimierung
(Fluent, AspenPlus)

- Energiesystemmodellierung (Daten-

banken, Matlab)

- Dynamische Simulation (Matlab/Simu-
link)

- Well-to-wheel Analysen (Tabellenkalkula-
tion)

- Bewertung von Energieausbeuten (Da-
tenbanken, GIS)

- Technologie-Benchmarking

- Okonomische Bewertungen (SWOT,
WACC, CAPM, Monte Carlo Simulation)

Ansprechpartner

Dr.-Ing. Thomas Grube
Tel.: 02461-61-5398
e-mail:_th.grube@fz-juelich.de
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6.3 Publikationen, Technologietransfer und Ressourcen

Die wissenschaftlich-technischen Arbeitsergebnisse des IEK-3 wurden sowohl in einschlagi-
gen Journalen verdffentlicht als auch auf internationalen wie nationalen Konferenzen zum
Arbeitsthema einer interessierten Fachwelt prasentiert. Wichtige Journale, die im Berichts-
zeitraum drei und mehr referierte Beitrage des IEK-3 ver6ffentlichten, waren das Journal of
Hydrogen Energy (2013: 13, 2014: 8), das Journal des 13" International Symposium on
SOFCs (2013: 5), Electrochimica Acta (2014: 4), das Journal of Power Sources (2013: 3;
2014: 3), das Journal of the Electrolchemical Society (2013: 2, 2014: 3), das Journal of Fuel
Cell Science and Technology (2013: 3) und Fuel Cells (2014: 3).

Die wichtigsten Konferenzen mit IEK-3-Beteiligungen waren 2013 das 13" International
Symposium on SOFCs in Okinawa, Japan mit 8 Beitragen, das 4" European PEFC & H,
Forum in Luzern, Schweiz mit 7 Beitragen, die European Summer School on Fuel Cell,
Battery and Hydrogen Technology in Athen, Griechenland mit 6 Beitragen, die 3 ICEPE:
Transition to Renewable Energy Systems in Frankfurt mit 5 Beitragen und das 224" ECS
Meeting in San Francisco, USA mit 5 Beitrdgen. 2014 beteiligte sich das IEK-3 mit 11
Beitragen an der 20" WHEC in Gwangju, Korea und mit 4 Beitragen am 11" European
SOFC & SOE Forum in Luzern, Schweiz. AuRerdem beteiligte sich das IEK-3 mit jeweils 3
BeitrAgen am Jahrestreffen der ProcessNet-Fachgruppe Energieverfahrenstechnik in
Karlsruhe sowie am 11" Symposium on Fuel Cell and Battery: Modelling and Experimental
Validation in Wintherthur, Schweiz. Auf zahlreichen weiteren Fachkonferenzen im In- und
Ausland leistete das IEK-3 mit Einzelbeitragen aus den wissenschaftlichen Fachabteilungen
seinen spezifischen Beitrag.

Daruber hinaus wurden im Berichtszeitraum 2013 und 2014 neun Doktorarbeiten in den Fuk-
Schwerpunkten HT-PEFC (7), DMFC (1), und BGS (1) sowie zwei Dissertation zur
Bewertung von zukunftsweisenden Energiesystemen fertiggestellt. Die Anzahl der auf die
beiden Jahresscheiben bezogenen Promotionsabschliisse kénnen der Tab. 19 entnommen
werden.

Zur Gewabhrleistung eines substanziellen Wissens- und Technologieaustauschs beteiligte
und beteiligt sich das IEK-3 an zahlreichen nationalen und internationalen FuE-Projekten
(2013: 44; 2014: 40; siehe Tab. 19), die von der Europdischen Kommission (EC; 2013: 11;
2014: 11), den Bundesministerien fur Wirtschaft (BMWi; 2013: 11; 2014: 7), fur Bildung und
Forschung (BMBF; 2013: 6; 2014:10) sowie fir Verkehr, Bau und Stadtentwicklung
(BMVBS; 2013: 1) und verschiedenen Ministerien der Lander Nordrhein-Westfalen und
Bayern (2013: 4; 2014: 4) sowie der Deutschen Forschungsgemeinschaft (DFG; 2013: 2;
2014: 2) finanziell gefordert oder von der Wirtschaft (2013: 9; 2014: 6) finanziert wurden.
Dabei tibernahm das IEK-3 in einigen Projekten auch die Leitung und Koordination.

Aus der Zusatzforderung der Helmholtz-Gemeinschaft wurden wéhrend des zweijahrigen
Berichtszeitraums insgesamt vier grundlegende und systemorientierte FuE-Projekte zu
Batterien, Elektrolyseuren sowie Membranen substanziell unterstitzt und von den
ausfuhrenden Forschungseinrichtungen, zu denen auch das I|IEK-3 gehdrt, auf die
Implementierung in die neue, 2015 gestartete PoF-Programmatik vorbereitet. Weitere
Bausteine zum geordneten Technologietransfer sind die zahlreichen Patentanmeldungen
(2013: 9, 2014: 12; siehe Tab. 19) und Patenterteilungen (2013: 11, 2014: 6; sieche Tab. 19)
im Berichtszeitraum.
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Jahr 2013 2014

Publikationen Referierte Journale® 37 37
Bucher und Journale 20 3
Aufsatz in einem Buch 9 6
Dissertationen 4 7

Technologie- Laufende Drittmittelprojekte 44 40

transfer

HGF-Initiativen & Portfolios 4 4
Patentanmeldungen 9 12
Patenterteilungen 11 6

Ressourcen? Personal (PoF?/Drittmittel) 110 (66/38) | 104 (55/42)

Erlauterungen

Ynach ISI-Zitationsindex
AAngaben in PJ/a
IpoF: Programmorientierte Férderung

Tab. 19: Kerndaten des IEK-3 fur 2013 und 2014

Das IEK-3 verfugte im Berichtszeitraum Uber eine Mitarbeiterzahl zwischen 110 (2013) und
104 (2014), die auf der einen Seite aus Mitteln der Programmorientierten Férderung (PoF)
der Helmholtz Gemeinschaft (HGF) und auf der anderen Seite aus Drittmitteln finanziert
wurden. Ein Teil des IEK-3-Personals ist auf der Basis eines Teilzeitvertrages beschaftigt, so
dass sich die effektive Personalkapazitat in 2013 auf 104 PJ/a und in 2012 auf 97 PJ/a

(vergleiche die jeweiligen Summen der Zahlen in Klammern in Tab. 19) belief.
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6.4 Gremienarbeit

Die national wie international anerkannte Kompetenz des IEK-3 auf dem Gebiet der Brenn-
stoffzellen- und Wasserstofftechnik schlégt sich auch in der Reprasentanz und Mitarbeit von
IEK-3-Wissenschaftlern in nationalen und internationalen Gremien nieder. Ein Beitrag mit
internationaler Sichtbarkeit ist die Leitung der 3™ International Conference on Energy
Process Engineering 2013 durch Professor Stolten und die Koordination der Konferenz unter
aktiver Mitwirkung von Wissenschaftlern des IEK-3. Darliber hinaus arbeiten zahlreiche Wis-
senschaftler des IEK-3 in leitenden Positionen verschiedener Gremien sowie als Mitglieder
verschiedener Annexes des Advanced Fuel Cells (AFC) Implementing Agreement der Inter-
national Energy Agency (IEA). Auf nationaler Ebene ist Professor Stolten Vorstands- und
Beiratsmitglied des VDI-GVC Gesellschaft Verfahrenstechnik und Chemieingenieurwesen
und wirkt fir ProcessNet als Vorsitzender der Fachgruppe Energieverfahrenstechnik und als
Mitglied des Lenkungskreises der Fachgemeinschaft SUPER mit. Weitere Gremienarbeiten
der IEK-3-Mitarbeiter sind im Folgenden aufgelistet und erlautert.

IEA Advanced Fuel Cells Implementing Agreement
seit 2000, Prof. Dr.-Ing. D. Stolten

Leiter der Deutschen Delegation im Executive Committee
seit 2002, Prof. Dr.-Ing. D. Stolten

Stellvertretender Vorsitzender des Executive Committee
seit 2009, Dr.-Ing. R.C.Samsun

Mitglied des Executive Committee

2009 - 2014, Dr.-Ing. M. Mller

Operating Agent fur Annex 27

seit 2011, Prof. Dr.-Ing. D. Stolten

Vorsitzender des Executive Committee

seit 2011, Prof. Dr.-Ing. D. Stolten

Operating Agent fiir Annex 36 ,,Systems Analysis*“

seit 2011, Dr.-Ing. R.C. Samsun

Mitglieder des Annex 36 ,,Systems Analysis*

seit 2013, Prof. L. Blum

Mitglieder des Annex 32 ,Solid Oxide Fuel Cells*

seit 2014, Prof. Dr. S. Beale
Operating Agent fiir Annex 37 ,Modeling of Fuel Cell Systems*

seit 2014, Prof. Dr.-Ing. D. Stolten, Prof. L. Blum, Dr. W. Luke, Dr. M. Muller
Mitglieder des Annex 30 ,Electrolysis*”

seit 2014, Prof. Dr. W. Lehnert

Mitglieder des Annex 31 ,,Polymer Electrolyte Fuel Cells*

seit 2014, Dr.-Ing. T. Grube

Mitglieder des Annex 34 ,Fuel Cells for Transportation*

seit 2014, Dr.-Ing. M. Muller

Mitglieder des Annex 35 ,Fuel Cells for Portable Applications®

seit 2014, Prof. L. Blum, D. Froning, Prof. Dr. A. Kulikovsky, Prof. Dr. W. Lehnert, Dr. U.
Reimer
Mitglieder des Annex 37 ,Modeling of Fuel Cell Systems*

171



Arbeitsgemeinschaft Elektrochemischer Forschungsinstitute (AGEF)
seit 2000, Prof. Dr.-Ing. D. Stolten

Mitglied

ProcessNet Fachgruppe Energieverfahrenstechnik
seit 2003, Prof. Dr.-Ing. D. Stolten

Mitglied der Fachgruppe
seit 2006, Prof. Dr.-Ing. D. Stolten
Stellvertretender Vorsitzender der Fachgruppe

seit 2008, Prof. Dr.-Ing. D. Stolten
Vorsitzender der Fachgruppe

Initiative Qualifizierung - Brennstoffzelle
seit 2005, Dr.-Ing. B. Emonts

Mitglied des Fuhrungskreises

FachausschuR BREZEL der VDI-Gesellschaft
seit 2005, Prof. L. Blum

Mitglied des Fachausschusses

Global Roundtable on Climate Change der Columbia University, New York
seit 2006, Prof. Dr.-Ing. D. Stolten

Mitglied

WILEY-VCH Zeitschrift “Fuel Cells*
seit 2006, Prof. Dr.-Ing. D. Stolten

Mitglied des Beirats

Nationale Organisation Wasserstoff- und Brennstoffzellentechnologie
2007 - 2013, Prof. Dr.-Ing. D. Stolten

Mitglied des Beirats und Vertreter der HGF fur Forschung

N.ERGHY im FCH Undertaking der EU
seit 2008, Prof. Dr.-Ing. D. Stolten

Vertreter des Vollmitglieds Forschungszentrum Jilich

seit 2008, Prof. Dr.-Ing. R. Peters
Mitglied des Fachausschusses ,AA Transport und Betankungsinfrastruktur”

ProcessNet Fachgemeinschaft SUPER
Seit 2008, Prof. Dr.-Ing. D. Stolten

Mitglied des Lenkungskreises

Forschungsverbund Erneuerbare Energien (FVEE)
seit 2009, Dr.-Ing. B. Emonts

Vertreter des Mitglieds Forschungszentrum Jilich fur Brennstoffzellen

h2-netzwerk-ruhr
seit 2009, Dr.-Ing. B. Emonts

Mitglied des Beirats

seit 2012, Dr.-Ing. B. Emonts
Stellvertretender Vorsitzender des Beirats

IEA Experts’ Group on Science for Energy (EGSE)
seit 2009, Prof. Dr.-Ing. D. Stolten

Co-Chairman

Arbeitsgemeinschaft Elektrochemischer Forschungseinrichtungen (AGEF)
seit 2010, Dr. K. Wippermann

Mitglied

172



Max Planck Institute for Dynamics of Complex Technical Systems Magdeburg
seit 2011, Prof. Dr.-Ing. D. Stolten
Mitglied des Wissenschaftlichen Beirats

Gesellschaft fir Chemische Technik und Biotechnologie e.V. (DECHEMA)
seit 2011, Prof. Dr.-Ing. D. Stolten

Mitglied

VDI-GVC Gesellschaft Verfahrenstechnik und Chemieingenieurwesen
seit 2011, Prof. Dr.-Ing. D. Stolten

Mitglied des Vorstands und des Beirats

Deutscher Wasserstoff- und Brennstoffzellen-Verband (DWV)
seit 2011, Prof. Dr.-Ing. D. Stolten
Vertreter des Vollmitglieds Forschungszentrum Jilich

Netzwerk Brennstoffzelle und Wasserstoff NRW
seit 2012, Dr.-Ing. B. Emonts und Dr.-Ing. T. Grube

Vorsitzende der Plattform Wasserstoff und der Expertengruppe H,-System

Wuppertal Institut fir Klima, Umwelt, Energie
seit 2012, Prof. Dr.-Ing. D. Stolten

Mitglied des Aufsichtsrats

International Association of Hydrogen Energy (IAHE)
seit 2012, Prof. Dr.-Ing. D. Stolten
Vizeprasident des Vorstands

Applied Energy Journal Elsevier
seit 2012, Prof. Dr.-Ing. D. Stolten

Mitglied des Redaktionsausschusses

3nd International Conference on Energy Process Engineering 2013: Transition to
Renewable Energy Systems, Frankfurt am Main
2012 -2013, Prof. Dr.-Ing. D. Stolten

Konferenzleiter und Leiter des Organisationskomitees
2012 - 2013, Dr.-Ing. B. Emonts
Mitglied des Organisationskomitees

Hydrogen Power Storage & Solutions East Germany (HYPOS)
seit 2013, Prof. Dr.-Ing. D. Stolten

Mitglied des Vereinsvorstands

VDMA Arbeitsgruppe Brennstoffzellen - PG HT-BZ (SOFC)
seit 2013, Prof. L. Blum

Mitglied

Journal of Hydrogen Energy Elsevier
seit 2014, Prof. Dr.-Ing. D. Stolten
Mitglied des Redaktionsausschusses
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6.5 Beitrdge zu Messen und Ausstellungen

Zur Demonstration seiner Innovationskraft und seiner FUE-Ergebnisse bieten Fachmessen
und —ausstellungen ein exzellentes Umfeld mit vielseitigen Mdglichkeiten der Kontaktauf-
nahme zu interessierten Besuchern sowie dem Informationsaustausch mit Partnern und
fachnahen Experten. Im Berichtsjahr 2013 wirkte das IEK-3 an drei Messen und
Ausstellungen in Hannover, Luzern und Hamburg mit. Die Einzelheiten kénnen der folgenden
Auflistung enthommen werden:

2013

Hannover Messe 2013
8. -12.04.2013, Hannover

Brennstoffzellen-Forschung und Technologieentwicklung

4™ European PEFC & H, Forum

2.-5.07.2013, Luzern, Schweiz

Polymerelektrolytmembranen fiir Brennstoffzellen und Elektrolyseure
f-cell

30.09. - 2.10.2013, Hamburg

Elektrolyseure und batteriegestitzte Brennstoffzellensysteme

Alljahrlicher Hohepunkt ist der Gemeinschaftsstand Wasserstoff und Brennstoffzellen
anlasslich der Technologiemesse in Hannover dar (siehe Abb. 104, links). 2013 prasentierte
das IEK-3 die neuesten Technologieentwicklungen zu Themenbereichen ,Wasserstoff als ein
zukunftiger Energievektor” und ,Technologien zur Nutzung von Biokraftstoffen®.

B
HYDROGEN
] -*—FUEL CELLS

Abb. 104: Hannover Messe 2013 - Jilicher Messestand (links) und Interview mit Professor
Ralf Peters (rechts)

Mit Reaktoren zum Aufbau eines Brenngaserzeugungssystems sowie HT-PEFC-Stacks mit
verschiedenen Kiihlkonzepten wurde der Entwicklungsstand bei der Bordstromversorgung
fur Anwendungen im Transportbereich gezeigt. Daneben wurde am Beispiel eines Servicero-
boters die vielféltige Einsetzbarkeit der DMFC als Batterieersatz demonstriert. Aufbau und
Funktion einer betriebsfahigen PEM-Elektrolysezelle zur Wasserstofferzeugung konnte durch
einen diesbeziiglichen Demonstrator aus Plexiglas eindrucksvoll gezeigt werden. Das
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Potenzial zur Rickverstromung von H, wurde durch ein Modell des SOFC-Teststands
dokumentiert. Im Rahmen des sogenannten Public Forum stellte sich Professor Peters den
Fragen der Moderatorin — in Abb. 104, rechts — zum Thema ,Brennstoffzellensysteme fir die
Nutzung von Biokraftstoffen®.

Einen Uberblick der 2014 besuchten Veranstaltungen und thematischen Ausrichtung gibt die
folgende Auflistung.

2014

Hannover Messe 2014
7.-11.04.2014, Hannover

Effiziente Stromerzeugung und H, fur die Energiespeicherung und Mobilitat

20" World Hydrogen Energy Conference 2014
15. — 20.06.2014, Gwangju, Sudkorea

Forschung fur die effiziente Erzeugung und Nutzung von Wasserstoff

11" European SOFC Forum
1. - 4.07.2014, Luzern/Schweiz

SOFC-Forschung und Technologieentwicklung

ProcessNet-Jahrestagung
30.09. — 2.10.2014, Aachen

Julicher Forschung fir eine nachhaltige Energiebereitstellung

f-cell 2014

6. — 8.10.2014, Stuttgart

Batteriegestitzte Brennstoffzellensysteme und Elektrolyseure fur die grofRtechnische
Energiespeicherung

Unter dem Motto ,Werkstoffforschung und Elektrochemische Verfahrenstechnik fiir die Ener-
giewende” prasentierte sich das IEK-3 zusammen mit IEK-1 und ZEA-1 auf der Hannover
Messe 2014. Das Spektrum der Exponate reichte von Zellkomponenten, Zellen und Stacks
zur PEM-Elektrolyse, SOFC und HT-PEFC Uber ein Brenngaserzeugungsmodul bis hin zu
einem funktionsfahigen DMFC-System fur die unterbrechungsfreie Stromversorgung (siehe
Abb. 105, links). Ein Hohepunkt des Messeauftritts war der Informationsbesuch von
Ministerin Svenja Schulze auf dem Julicher Messestand (siehe Abb. 105, rechts).

NW‘!—"

#)jiuicH

Abb. 105: Hannover Messe 2014 - Julicher Messestand (links) und Informationsbesuch von
Ministerin fir Innovation, Wissenschaft und Forschung Svenja Schulze (rechts)
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6.6 Anfahrtsbeschreibung

6.6.1 Mit dem PKW

Aus Richtung Kdln kommend Uber die Autobahn A 4 (KéIn - Aachen) bis Abfahrt Diren,
dort rechts abbiegen in Richtung Jilich (B 56), nach etwa 10 km rechts in die L 253
abbiegen, der Beschilderung zum Forschungszentrum folgen.

Aus Richtung Aachen kommend Uber die Autobahn A 44 (Aachen - Diisseldorf) bis Abfahrt
Jilich-West, am ersten Kreisverkehr links in Richtung Julich, am zweiten Kreisverkehr rechts
abbiegen in Richtung Diiren (B 56); nach ca. 5 km links in die L 253 einbiegen, der Beschil-
derung "Forschungszentrum" folgen.

Vom Flughafen Dusseldorf die Autobahn A 52 (Richtung Dusseldorf/Ménchengladbach),
dann die A 57 (Richtung Koéln) bis Neuss-West, weiter auf der A 46 (Richtung Jichen/Gre-
venbroich), dann A 44 (Richtung Aachen). Weiter wie "aus Richtung Dusseldorf kommend".

Aus Richtung Dusseldorf Uiber die Autobahn A 44 (Dusseldorf - Aachen) kommend gibt es
zwei Moglichkeiten:

1. (kirzere Strecke mit Stadtverkehr) bis Abfahrt Jilich-Ost, rechts abbiegen, auf der B55n
ca. 500 m rechts abbiegen in Richtung Jilich, nach 200 m vor den Sendeanlagen links
abbiegen, weiter bis zum Kreisverkehr "Merscher H6he", dort links abbiegen, vorbei am
Solar-Campus der Fachhochschule, immer geradeaus entlang der BrunnenstralRe, Kreuzung
RomerstraBe Uberqueren, weiter auf der Wiesenstral3e, hinter dem Kreisverkehr und dem
Wohnwagenhéndler links abbiegen bis zum Forschungszentrum (beschildert).

2. (langere Strecke, aber zugigere Verkehrsfihrung) bis Abfahrt Julich-West, am ersten
Kreisverkehr links in Richtung Jilich, am zweiten Kreisverkehr rechts abbiegen in Richtung
Duren (B 56); nach ca. 5 km links in die L 253 einbiegen, der Beschilderung "Forschungs-
zentrum" folgen.
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Abb. 106: Anfahrplan Euregio Rheinland
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Navigation: In lhr Navigationssystem geben Sie bitte als Ziel "Wilhelm-Johnen-Stral3e" ein.
Von dort sind es nur wenige hundert Meter zum Haupteingang; bitte beachten Sie die Be-
schilderung. Das Forschungszentrum selbst ist nicht Bestandteil des offentlichen Straf3en-
netzes und wird von Navigationssystemen daher nicht erkannt.

6.6.2 Mit dem Flugzeug

Flughafen KéIn/Bonn: Vom Bahnhof am Flughafen entweder zum Hauptbahnhof K&ln mit
der S13, von dort mit dem Regional-Express zum Bahnhof Diiren oder zum Bahnhof KéIn-
Ehrenfeld mit dem Regional-Express und von dort mit der S12 zum Bahnhof Duren. Von
Diren weiter: siehe "Mit der Bahn"

Mit der Bahn Flughafen Dusseldorf: Vom Bahnhof am Flughafen zum Hauptbahnhof Kéin
und weiter zum Bahnhof Duren. Manche Zige fahren direkt durch, bei anderen muss man
am Hauptbahnhof K6In umsteigen. Von Diren weiter: siehe "Mit der Bahn"

6.6.3 Mit der Bahn

Bundesbahn von Aachen oder Kdln kommend bis Bahnhof Diren, von dort mit der Direner
Kreisbahn ("Rurtalbahn") bis Station "Forschungszentrum"”. Von dort rechts gehen, dann sind
es etwa 20 Minuten zu Ful3 zum Haupteingang des Forschungszentrums.

S

Abb. 107: Lageplan Forschungszentrum Jilich
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6.7 Abkurzungsverzeichnis

ADELHEID
AFC

AGEF
APU

ASR
ARTEMIS

ATR
BBP
BESSY
BET

BEV
BGS
BHKW
BMBF
BMWi
BMVBS
BREZEL

BTL
BZ
CAB
CAPM

CCM
CFD
CGO
CLSM

(6{0)
CONCAWE

CS
Ccv
CvD

DECHEMA e.V.

DFG
DIN EN ISO

DLR
DME
DMFC
DSC
DWV

NRW-Projekt ,Aus dem Labor heraus in die Luft*

Advanced Fuel Cells Implementing Agreement der International
Energy Agency

Arbeitsgemeinschaft Elektrochemischer Forschungseinrichtungen e.V.
Bordstromversorgungseinheit (engl.: Auxiliary Power Unit)
Flachen spezifischer Wiederstand (engl.: Area Specific Resistance)

Européischer Fahrzyklus zur Messung von Fahrzeug-
Schadstoffemissionen (engl.: Assessment and Reliability of Transport
Emission Models and Inventory Systems)

Autotherme Reformierung
Benzyl-Butyl-Phthlat (engl.: Benzyl butyl phthalate)
Berliner Elektronenspeicherring-Gesellschaft fir Synchrotronstrahlung

Analyseverfahren  zur  GrdsRBenbestimmung von  Oberflachen
(Brunauer-Emmett-Teller)

Batterielektrisches Fahrzeug (engl.: Battery Electric Vehicle)
Abteilung Brenngaserzeugung und Systeme
Blockheizkraftwerk

Bundesministerium fur Bildung und Forschung
Bundesministerium fur Wirtschaft

Bundesministerium fur Verkehr, Bau und Stadtentwicklung
Expertenkommittee Brennstoffzelle des Vereins Deutscher Ingenieure
(vDI)

Biomasse zu Flissigkraftstoff (engl.: Bio-To-Liquid)
Brennstoffzellen

Katalytbrenner (engl.: Catalytic Burner)

Modell zur Beschreibung des Verhéltnisses zwischen Risiko und Erlés
am Markt (engl.: Capital Asset Pricing Model)

Katalysatorbeschichtete Membran (engl.: Catalyst Coated Membrane)
Rechnergestitzte Fluiddynamik (engl: Computational Fluid Dynamics)
Cerium-Gadoliniumoxid: CegsGdg 0.5

Konvokales Laserscanning-Mikrskop (engl.: Confocal Laser Scanning
Microscope)

Kohlenmonixid (engl.: Carbon Monixide)

Europaische Organisation fir Umwelt, Gesundheit und Sichherheit bei
Raffination und Distribution (engl.:Conservation of Clean Air and Water
in Europe)

Cassetten-Substrat-Konzept

Cyclovoltametrie

Chemische Gasphasenabscheidung (engl.: Chemical Vapor Deposition)
Gesellschaft fir Chemische Technik und Biotechnologie e.V.

Deutsche Forschungsgemeinschaft

branchenunabhéangige Zertifizierungsnorm fur Qualitdtsmanagement-
systeme

Deutsches Zentrum fur Luft- und Raumfahrt

Dimethylether

Direktmethanol-Brennstoffzelle (engl.: Direct Methanol Fuel Cell)
Differenzthermoanalysator (engl.: Differential Scanning Caloriemeter)
Deutscher Wasserstoff- und Brennstoffzellen-Verband
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https://dict.leo.org/ende/index_de.html#/search=chemische&searchLoc=0&resultOrder=basic&multiwordShowSingle=on
https://dict.leo.org/ende/index_de.html#/search=Gasphasenabscheidung&searchLoc=0&resultOrder=basic&multiwordShowSingle=on

EBSD
ECE
ECE
ECS
ECSA

EDX

EE

EEG

EEL
EFFESYS-BRINKS
EGSE

EIS
Energy Lab

EOL
EU
EUDC
FCH
FCV
FEM
FG
FRT
FTIR

FTP
FVEE
FZJ
GCIMS
GDE
GDL
GHSV

GIS

GRL
GTL
GVC
HEV
HGF
HPC
H-REM
HT
HT-PEFC
HTS
HWFET
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Elektronenbeugungsverfahren

Kommissionierer der Firma Jungheinrich: Hub 1,25 m; Last2 - 2,5t
Stadtischer Fahrzyklus, EU (engl.: Economic Commission for Europe)
Elektrochemische Gesellschaft (engl.: ElectroChemical Society)

Elektrochemisch verfigbare Oberflache (engl.: electrochemically
Available Surface Area)

Energiedispersive Rontgenspektroskopie (engl.: Energy-Dispersive
X-ray Spectroscopy)

Erneuerbare Energie

Erneuerbare Energien Gesetz

Abteilung Elektrochemie Elektrolyse

Projekt zur Stackentwicklung fiir eine Flugzeug-APU

Expertengruppe fur Energiewirtschaft (engl.: Experts Group on Science
for Energy)

Elektrochemische Impedanzspektroskopie

HGF-Forschungsvorhaben zur Untrsuchung groRRskaliger Energie-
systeme fir die Netzstabilisierung

Lebensende (engl.: End of Life)

Europaische Union

Uberlandfahrzyklus, EU (engl.: Extra Urban Driving Cycle)
Brennstoffzelle und Wasserstoff (engl: Fuel Cell and Hydrogen)
Elektro-Pkw mit Brennstoffzellen (engl: Fuel Cell Electric Vehicle)
Finite Elemente Modelling (engl.: Finite Element Modelling)
Flachengewichtswert

Frosttag

Fourier-Transformationsinfrarot-Spektroskopie (engl.: Fourier transform
infrared spectroscopy)

Fahrzyklus, USA (engl.: Federal Test Procedure)
Forschungsverbund Erneuerbare Energien

Forschungszentrum Jilich GmbH

Gaschromatograph gekoppeltes Massenspektrometer
Gasdiffusionselektrode

Gasdiffusionsanlage

Stundenbezogene Raumgeschwindigkeit von Gasen (engl.: Gas hourly
space velocity)

Geographisches Informationssystem (engl.: Geographic information
system)

Grundlast

Gas zu Flussigkraftstoff (engl.: Gas-To-Liquid)

Gesellschaft Verfahrenstechnik und Chemieingenieurwesen
Hybrid-Pkw mit Verbrennungsmotor (engl.: Hybrid Electric Vehicle)
Helmholtz-Gemeinschaft Deutscher Forschungszentren
Hochleistungsrechner (engl.: High-Performance-Computing)
Hochauflésendes Rasterelektronenmikroskop

Hochtemperatur
Hochtemperatur-Polymerelektrolyt-Brennstoffzelle
Hochtemperatur-Zone (engl.: High-Temperature Section)

Highway Fuel Economy Test


https://www.google.de/url?sa=t&rct=j&q=&esrc=s&source=web&cd=6&cad=rja&uact=8&ved=0CD0QFjAFahUKEwjgkYzRhJfHAhXhI9sKHWwADlo&url=https%3A%2F%2Fen.wikipedia.org%2Fwiki%2FGeographic_information_system&ei=Fq3EVeCuOOHH7AbsgLjQBQ&usg=AFQjCNHBxxj_C_SKs9W-41ZnFa1mGhXjRw&sig2=Ff8xW_xwASkgv6JBQige6Q&bvm=bv.99804247,d.ZGU
https://www.google.de/url?sa=t&rct=j&q=&esrc=s&source=web&cd=6&cad=rja&uact=8&ved=0CD0QFjAFahUKEwjgkYzRhJfHAhXhI9sKHWwADlo&url=https%3A%2F%2Fen.wikipedia.org%2Fwiki%2FGeographic_information_system&ei=Fq3EVeCuOOHH7AbsgLjQBQ&usg=AFQjCNHBxxj_C_SKs9W-41ZnFa1mGhXjRw&sig2=Ff8xW_xwASkgv6JBQige6Q&bvm=bv.99804247,d.ZGU

HYPOS

HYZEM
IAHE

IGB-2
ICEPE

ICP-MS
ICV

IEA
IGCC

IQ-BZ
IEK-1

IEK-2
IEK-3
IEK-9

IL

JC08
JSC
JuHY
JuLab
JULABOS
JUROPA
KIT

KKL
LSCF
LNG
LTS
MATLAB
MBE
MEA
MEE
MeOH
MODEM

MS
MVEG
Nafion®

Projektkooperation zur Demonstration wasserstoffbasierter Energie-
und Speicherlésungen (engl.: Hydrogen Power Storage & Solutions
East Germany)

Fahrzyklus (engl.: Hybrid Technology Approaching Efficient Zero
Emission Mobility)

Internationale Organisation fiir Wasserstoffenergie (engl.: International
Association of Hydrogen Energy)

Institut fir Bio- und Geowissenschaften - Pflanzenwissenschaften

Internationale Konferenz fur Energieverfahrenstechnik
(engl.: International Conference on Energy Process Engineering)

Induktive gekoppeltes Plama mit Massenspektrometrie (engl.:
Inductively Coupled Plasma Mass Spectrometry)

Antriebssysteme mit Verbrennungsmotor (engl.: Internal Combustion
Engine Vehicle)

Internationale Energieagentur (engl.: International Energy Agency)

Kombiprozess mit integrierter Vergasung (engl.: Integrated Gasification
Combined Cycle)

Initiative Qualifizierung Brennstoffzelle

Institut fur Energie- und Klimaforschung - Werkstoffsynthese und
Herstellungsverfahren

Institut fur Energie- und Klimaforschung - Werkstoffstruktur und
—eigenschaften

Institut fur Energie- und Klimaforschung - Elektrochemische Verfah-
renstechnik

Institut fur Energie- und Klimaforschung - Grundlagen der Elektro-
chemie

lonische Flussigkeit

Japanischer Fahrzyklus

Jilich Supercomputing Centre

Julicher Wasserstofftechnikum

Julicher Schulerlabor

Julicher Lattice-Boltzmann Softwaretool

Julicher Supercomputer

Karlsruher Institut fur Technologie

Keine Klimatisierung

Lanthanum-Strontium-Eisen-Kobalit

Flussigerdgas (engl.: Liquiefied Natural Gas)

Niedertemperatur Shift (engl.: Low-Temperature Shift)
Programmiersprache fir technische Berechnungen
Molekularstrahlepitaxie

Membran-Elektroden-Einheit (engl: Membrane Electrode Assembly)
Membran-Elektroden-Einheiten

Methanol: CH;OH

Fahrzyklus (engl.: Modelling of Emissions and Fuel Consumption in
Urban Areas)

Massenspektroskopie
Fahrzyklus EU (engl.: Motor Vehicle Emissions Group)

Eingetragenes Warenzeichen fir ein sulfoniertes Tetrafluorethylen-
Polymer
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http://www.google.de/url?sa=t&rct=j&q=&esrc=s&source=web&cd=1&ved=0CCEQFjAAahUKEwjn55enhZfHAhXEoNsKHfxSC3o&url=http%3A%2F%2Fwww.hypos-eastgermany.de%2F&ei=y63EVafWHMTB7gb8pa3QBw&usg=AFQjCNEynXrAmXJegj-ETwiA1EPOOqWRxg&sig2=5oQM5yGjgkMTbkHphHhwPg&bvm=bv.99804247,d.ZGU
https://de.wikipedia.org/wiki/Sulfonierung
https://de.wikipedia.org/wiki/Polymer
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NESTE Oill
NEXBTL
NMHC

NMR
NPOC

NRW
NTS
ocv
OpenFOAM

ORR

PAH

PBI

PCI

PEFC
PEM
PEM-EL
PEMFC
PHOEBUS

PIL
PLD

POF
ProcessNet
PROX
PTFE

PtG

QM

REM

RHE

RDE
RR
rSOC
RWTH
SAED

SCO03

SCT
SD
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Nichtdispersive Infrarotanalysator (engl.: Nondispersive Infrared
Adsorption Analyser)

Organisation der europdischen Einrichtungen fur Brennstoffzellen- und
Wasserstoffforschung

Finnische Raffinations- und Vertriebsgesellschaft
Palmdlbasierter Kraftstoff

Kohlenwassserstoffe auler Methan (engl.: Non-Methane-Hydro-
carbons)

Kernspinresonanzspektroskopie (engl.: Nuclear Magnetic Resonance
Spectroscoy)

Nichtfliichtiger organischer Kohlenstoff (engl: Non-Purgeable Organic
Carbon)

Nordrhein-Westfalen
Niedertemperatur-Shiftstufe
Zelle im stromlosen Zustand (engl.: Open Cell Voltage)

freies Simulationssoftwarepaket fir kontinuumsmechanische Probleme
(engl.: Open Source Field Operation and Manipulation)

Sauerstoffreduktionsreaktion (engl.: Oxygen Reduction Reaction)
Parallelhybrid-Pkw mit Verbrennungsmotor und Batterie
Polybenzimadzol

Physikalisch-Chemischen Institut der Universitat Giessen
Polymerelektrolyt-Brennstoffzelle (engl.: Polymer Electrolyte Fuel Cell)
Polymerelektrolytmembran

Polymerelektrolytmembran-Elektrolyse
Polymerelektrolytmembran-Brennstoffzellen

Julicher Forschungs- und Entwicklungsprojekt zur Photovoltaik,
Elektrolyse, Brennstoffzelle und Systemtechnik

Protonenleitender ionischer Flissigkeiten (engl.: Proton Conductive
lonic Liquids)

Gepulste Laserablation bzw. -Deposition (engl.: Pulsed Laser
Ablation/Deposition)

Programmorientierte Férderung

Initiative von DECHEMA und VDI-GVC

Préaferentielle Oxidation

Polytetraflueroethylan

Strom-zu-Gas (engl.: Power-to-Gas)

Qualitaitsmanagement

Rasterelektronenmikroskopie

Reversieble Wasserstoffelektrode (engl.:  reversible hydrogen
electrode)

rotierenden Scheibenelektrode (engl.: Rotating Disc Electrode)
Anodenabgasrezirkulationsverhéltnis

Reversible Festoxidzelle (engl.: Reversible Solid Oxide Cell)
Rheinisch-Westfélische Technische Hochschule Aachen

Ausgewahlte Feinbereichsbeugung (engl.: Selected Area Electron
Diffraction)

Fahrzyklus, Teil der Supplemental Federal Test Procedure (SFTP),
berucksichtigt Fahrzeugklimatisierung

Segmeniterte Zellentechnologie (engl.: Seqmented Cell Technology)
Standarddiesel



SeaTfo
SEM
SOE
SOFC
SOP
SPI
SRMS

SuPER

SWOT

TEM
TESA
TG
TGA
THG
TOC

TRENDS

TTW
uUSo06

usv
VDI

VEL
VA-RHLQ

VSA
WACC

WBZU
WEA
WGS
WHEC

WILEY-VCH
WLTC

WTT
XPS

XRD
YSz
ZEA-1

2-Sulfoethylammoniumtrifluormethansulfonat
Rasterelektronenmiskroskop (engl.: Scanning Electron Microscope)
Hochtemperatur-Elektrolyse (engl.: Solid Oxyde Electrolysis)
Festoxid-Brennstoffzelle (engl: Solid Oxide Fuel Cell)
Standardbetriebsprozeduren (engl.: Standard-Operation-Procedures)
Sulfonierte Polyimide

ortsaufgeldste Massenspektrometrie (engl.: Magnetic Imaging and
Mass Spectroscopy)

ProcessNet Fachgemeinschaft fir nachhaltige Produktion, Energie und
Ressourcen (engl.: Sustainable Production, Energy and Ressources)

Analysemethode im Hinblick auf Starken, Schwéchen, Mdglichkeiten
und Risiken (engl.: Strengths, Weaknesses, Opportunities and
Threats)

Transmissionselektronenmikroskop

Kooperationsvorhaben fir Technikbasierte Energiesystemanalyse
Thermogravimetrische Analyse

Thermogravemetrie-Analysator

Treibhausgas

Gesamtkohlenstoffkonzentration aller organischer Bestandteile (engl.:
Total Concentration of Total Organic Carbon)

Veranstaltung einer Expertenrunde zum Ubergang zu erneuerbaren
Energieeinrichtungen und -systeme (engl.: Transition to Renewable
Energy Devices and Systems)

Analyse der Energienutzung im Fahrzeug (engl.: Tank-to-Wheel)
Fahrzyklus, Teil der Supplemental Federal Test Procedure (SFTP),
berlicksichtigt aggresives Fahrverhalten

Unterbrechungsfreie Stromversorgungen

Verein Deutscher Ingenieure e.V.

Abteilung Verfahrenstechnik Elektrolyse

Jiilicher Verfahrensanweisung fiir die Erstellung, Anderung, Prifung,
Freigabe, Verteilung und Archivierung von Dokumenten

Team Verfahrens- und Systemanalyse

Bewertungsmethode fur gewichtete, durchschnittliche Kapitalkosten
(engl.: Weighted Average Cost Of Capital)

Weiterbildungszentrum Brennstoffzelle Ulm e.V.
Windenergieanlage
Water-Gas Shift Reaktor

Welt-Wasserstoffenergie Konferenz (engl.: World Hydrogen Energy
Conference)

WILEY-Verlag Chemie

Fahrzyklus (engl.: Worldwide Harmonized Light-duty Driving Test
Cycle)

Analyse der Energienutzung vom Bohrloch bis zur Fahrzeugbetankung
(engl.: Well-to-Tank)

Rontgenphotoelektronenspektroskopie (engl.: X-ray Photoelectron
Spectroscopy)

Rontgenbeugung (engl.: X-ray Diffraction)

Yttriumoxid stabilisiertes Zirkonoxid

Zentralinstitut fir Engineering, Elektronik und Analytik — Engineering
und Technologie
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Institut fiir Energie- und Klimaforschung - Elektrochemische Verfahrenstechnik (IEK-3)

Das IEK-3 ist einer von derzeit zehn Institutsbereichen des Instituts fiir Energie- und Klimaforschung. Die Forschungs-
arbeiten des |EK-3 sind auf die Bereitstellung technischer L&sungen fiir eine zukiinftig nachhaltige Energieversorgung
durch den Einsatz elektrochemischer Energieumwandlungsverfahren ausgerichtet. Dabei liegen die Schwerpunkte
auf der Elektrochemie und der Verfahrenstechnik fiir oxidkeramische und Polymerelektrolyt-Brennstoffzellen mit oder
ohne Reformierung sowie fiir die Wasserelektrolyse. Diese Umwandlungstechniken werden mit einem interdiszipli-
naren Wissenschaftlerteam von den wissenschaftlichen Grundlagen bis zur systemtechnischen Anwendung bearbeitet.
Im IEK-3 stehen Labore fiir bildgebende, physikochemische und elektrochemische Untersuchungen zur Verfligung, die
durch Einrichtungen zur Praparation und Probenvorbereitung erganzt werden. Darliber hinaus erlauben universelle
sowie spezielle Testeinrichtung die eingehende Betriebsuntersuchung und Charakterisierung der unterschiedlichen
Wandler vom Quadratzentimeter bis in den m2-MaBstab. Zur Vorbereitung eines Technologietransfers hat das IEK-3
ein Technikum geschaffen, das die parallele Entwicklung einer industrienahen, reproduzierbaren Fertigung funktio-
naler Schichtsysteme wie z.B. Elektroden, Gasdiffusionslagen und Membranelektroden-Einheiten sowie die prazise
Assemblierung vielteiliger Stacks erlaubt. Durch die Ergebnisse der Verfahrens- und Systemanalyse ist es moglich,
erfolgversprechende FUE-Themen fiir die Zukunft zu identifizieren und zu bewerten, die eigene Technologieentwicklung
mit konventionellen Techniken zu vergleichen, Energiepfade und Energieversorgungsnetze auszulegen sowie Empfeh-
lungen flir die daran interessierten, gesellschaftlichen Bereiche auszuarbeiten und diese zu beraten. In erheblichem
Umfang macht das IEK-3 Aus- und Weiterbildungsangebote in Zusammenarbeit mit Universitaten, Fachhochschulen
und anderen Ausbildungseinrichtungen.

Erneuerbare Energiequellen wie Wind, Wasser und Sonne werden in Zukunft den Energiebe-
darf in dezentralen Einheiten weitgehend sicherstellen. Die damit verbundene, fluktuierende
Energiebereitstellung erfordert den Aufbau groBtechnischer Elektrolyseure, Speicher und
Reservekraftwerke.

Die Elektrolyse dient als primarer Umwandungsprozess von regenerativ erzeugtem Uber-
schussstrom in Wasserstoff fir die Druckgasspeicherung in groBvolumigen Salzkavernen.
Ein Pipelinenetz zum Transport und zur Verteilung groBer H.-Mengen stellt die wirtschaftliche
und sichere H_-Bereitstellung hin zu Tankstellen und anderen Nutzungsstétten wie Raffinerien
und Reservekraftwerken sicher.

Zusétzlich zur direkten H,-Nutzung in Pkw, Bussen und Transportern mit Brennstoffzellenantrieb
stellt die indirekte Nutzung als Biokraftstoff eine vielversprechende Option zur CO,-Vermeidung
im Bereich von Flug-, Lkw-, Bahn-und Schiffsverkehrsanwendungen dar. Bei der groBtechnischen
Kraftstoffherstellung wird in einer entsprechenden Raffinerie biomassebasierter Kohlenstoff
zusammen mit H, zu fliissigem Biokraftstoff verarbeitet und Uber eine Trailer-basierte Verteilung
an die jeweiligen Dispenser einer Bio- oder Flughafentankstelle verteilt.
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