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1. Ausgangssituation des Vorhabens

1. Ausgangssituation des Vorhabens

1.1 Aufgabenstellung

Im Rahmen des Verbundprojektes "Prometheus" wird das Ziel verfolgt, die Wettbewerbsfahigkeit der
PEM-Elektrolyse in Deutschland durch die Entwicklung und Optimierung einer neuartigen Elektrolysezelle
und anschlieBend als Elektrolyse-Stack signifikant zu steigern. Vor dem Hintergrund der Zielvorgaben der
Bundesregierung fir den Anteil an erneuerbaren Energien am Bruttoenergieverbrauch bis zum Jahr 2050,
ist die Erzeugung von Wasserstoff mittels strombasierter Verfahren, insbesondere der Wasserelektrolyse,
von entscheidender Bedeutung. [1]

Das Projekt hat sich die Entwicklung einer PEM-Elektrolysezelle zum Ziel gesetzt, die bei
Betriebstemperaturen tber 80 °C betrieben werden kann, wobei eine optimale Weiterentwicklung
angestrebt wird, um eine Betriebstemperatur von bis zu 120 °C zu erreichen. Diese Temperaturerhéhung
soll nicht nur die Effizienz der elektrochemischen Wasserspaltung erheblich steigern, sondern auch die
Moglichkeit bieten, zusatzliche Warme flr nachgelagerte Prozesse und Anwendungen auszukoppeln. Dies
hat das Potenzial, die Kiihlung zu vereinfachen, da der Temperaturunterschied zur AuBentemperatur
selbst in warmeren Regionen ausreichend grof ist.

Ein weiteres zentrales Ziel des Projektes ist die Erhdhung des Wasserstoffausgangsdrucks. Wahrend ein
minimaler Druck von 30 bar angestrebt wird, soll ein deutlich hoherer Wert von bis zu 80 bar erreicht
werden. Diese Erhéhung wirde eine Wasserstoffspeicherung und -weiterverarbeitung ohne
kostenintensive, mechanische Nachverdichtung ermoglichen und somit den dezentralen Einsatz der PEM-
Elektrolyse im kleinen einstelligen Megawatt-Bereich erheblich erleichtern.

Zusatzlich zielt das Projekt darauf ab, wettbewerbsfahige Strukturen innerhalb der Elektrolyse-Industrie zu
schaffen und leistungsfahige Zulieferketten aufzubauen. Dies ist besonders relevant angesichts der schnell
steigenden Nachfrage nach griinem Wasserstoff aus Elektrolyseverfahren und der damit verbundenen
Wachstumschancen fir die deutsche Industrie. Das Projekt "Prometheus” leistet somit einen Beitrag zur
Transformation des Energiesystems und zur Erreichung der Klimaschutzziele der Bundesregierung, indem
es die technologische Basis flir eine nachhaltige und wettbewerbsfahige Elektrolyse-Industrie in
Deutschland starkt.

Im Teilprojekt des Fraunhofer ISE sind die wissenschaftlichen und technischen Arbeitsziele: Die Herstellung
einer neuartigen Messzelle zur Materialtestung bei erweitertem Betriebsfenster; Entwicklung neuer
Methodik durch die Etablierung von Messprozeduren bei hohen Temperaturen und Dricken. Hiermit
einher geht ein Kompetenz- und Erkenntnisgewinn bezuglich geeigneter Materialien und
Materialkombinationen fir den Einsatz bei hohen Temperaturen und Dricken durch in-situ und ex-situ
Betestung; Die Langzeitcharakterisierung und damit eine Identifizierung wesentlicher
Degradationseffekten des produzierten neuartigen Short-Stacks.

1.2 Voraussetzungen

Die Hoeller Electrolyzer GmbH [HEL] verfligt durch die langjahrige Erfahrung der Mitarbeiter und des
Unternehmensgrunders Expertise in Entwicklung, Herstellung und Vertrieb von PEM-Elektrolyse-Stacks als
der zentralen Komponente von Elektrolyseuren. Sie verfligt Uber das Know-How, PEM-Elektrolyse-Stacks
mit herausragenden Wirkungsgraden und Leistungen zu entwickeln, die mit Hilfe von
Massenfertigungsverfahren preiswert produziert werden kénnen. Im Rahmen des vorliegenden
Verbundprojektes Gbernimmt die Hoeller Electrolyzer GmbH die Rolle des Koordinators, flihrt aber auch
eigene Forschungs- und Entwicklungsarbeiten durch und dient den Ubrigen Mitgliedern des Konsortiums
zudem als zentraler Kontakt fir Produktspezifikationen. Geplante Arbeiten in diesem Verbundvorhaben
sind: Entwicklung eines neuartigen Stacks im Bereich bisher nicht erreichter Temperaturen, Driicke und
Leistungseffizienz fir den flexiblen Einsatz in der Sektorkopplung; Technische Feinoptimierung des
Konstruktionsdesigns; Spezifikation der zu verwendenden einzelnen Komponenten (BPP, PTL, MPL, MEA);
Techno-6konomische Analyse; Montage, Zurverfligungstellung und Eigentest der optimierten Stacks.

Das Fraunhofer ISE [ISE] als Forschungsdienstleister hat bereits jahrzehntelange Vorerfahrungen mit der
Wasserstofferzeugung durch PEM-Elektrolyse, die von der Erforschung der naturwissenschaftlich-
technischen Grundlagen Uber die Entwicklung von Prototypen bis hin zur Ausfihrung von
Demonstrationsanlagen reichen. Das ISE berdt den Konsortialfihrer in technischen Fragen und Gbernimmt
einen Gutteil der Arbeiten in den verschiedenen Arbeitspaketen. Zudem tragt das ISE die Verantwortung
flr die Verbreitung und Verwertung der Ergebnisse auf Konferenzen, in Fachliteratur und in der
Gremienarbeit. Das Institut ist qualitatszertifiziert nach DIN ISO 9001:2008. Geplante Arbeiten in diesem
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1. Ausgangssituation des Vorhabens

Verbundvorhaben sind: Konzeption und Aufbau neuartiger Testhardware und Testzellen fir ein
erweitertes Druck und Temperaturfenster; Elektrochemische und chemische/physikalische Material- und
Komponentenqualifizierung fir neuentwickelte Bauteile und deren weitere Bauteiloptimierung;
Lebensdaueruntersuchung flr das erweiterte Betriebsfenster, u.a. durch Stackcharakterisierung bei
erhéhten Temperaturen und Driicken.

Die Aalberts Surface Treatment GmbH [AST] bringt ihre Erfahrung und Expertise als Lohnbeschichter
flr die Oberflachenbeschichtungen (Coatings) in das zugehdrige Arbeitspaket ein. Die Firma verflgt Gber
die Anlagentechnologie, das Know-how und die Analytik, um seriennahe Entwicklungen durchzufihren
und diese dann in einer GroBserie umzusetzen. Die Aalberts Surface Treatment GmbH ist zertifiziert nach
ISO 9001, ISO 13485 und VDA. Geplante Arbeiten in diesem Vorhaben sind: Screening potentieller
Coatings auf Basis bisheriger Erfahrungen und Literaturrecherche; Optimierung der aussichtsreichsten
Beschichtungen an die Anforderungen der unterschiedlichen Komponenten (Kathode, Anode); Analyse
und Charakterisierung der hergestellten Beschichtungen; Beschichtung von Prototypen und
Stackkomponenten.

Die iChemAnalytics GmbH [iCA] hat langjahrige Erfahrung in der Untersuchung von
Wasserstoffversprodung von Bauteilen in den verschiedensten Arbeitsbereichen und bringt diese Expertise
in das zugehorige Arbeitspaket ein. Geplante Arbeiten in diesem Verbundvorhaben sind:
Wasserstoffanalytik (HeiBgasextraktion und Schmelzgasextraktion); Mechanische Prifung von
Werkstoffen unter Zug/Druck und dynamischer Belastung; Softwareentwicklung zur Beurteilung von
Werkstoffverhalten; Entwicklung von Priftechnik zur mechanischen und elektrochemischen
Werkstoffprifung.

1.3 Planung und Ablauf des Vorhabens

Die Hoeller Electrolyzer GmbH wird federflihrend ein neuartiges und optimiertes Stackdesign
entwickeln und dabei ihre Expertise in der Hochdruck- und Hochtemperatur-PEM-Elektrolyse nutzen. Die
FuE-Arbeiten sollen flr die mittlere StackgroBe mit einer Grundflache von ca. 40 x 30 cm2 durchgeflhrt
werden, da fur diese FlachenmalBe am Zuliefermarkt bereits teilweise Komponenten verflgbar sind.
Konkret wird die Hoeller Electrolyzer GmbH ein durch kostengtinstige Prageverfahren umgeformtes und
anschlieBend beschichtete Komponenten als Bipolarplatte (BPP) zum Wassertransport entwickeln, sodass
die deutlich material- und produktionskostenintensiveren Herstellprozesse fir Bipolarplatten entfallen
kénnen. Die anderen Projektpartner greifen dieses Konzept auf und entwickeln, darauf abgestimmt und
basierend auf ihren bisherigen Kernkompetenzen, neuartige Zellkomponenten und fihren auch die
grundlegenden Forschungsarbeiten durch, um das notwendige Fachwissen fir diese erhohten
Betriebsparameter zu generieren.

Die Aalberts Surface Technologies GmbH widmet sich der Entwicklung von langlebigen und
kostenglinstigen Schutzschichten fir titanbasierte Bauteile, mit dem Ziel, Lebensdauern von mehreren
10.000 Betriebsstunden im Stack zu garantieren. Da die Schutzschichten auch auf mikroporése
Materialien aufgebracht werden mdissen, sind auf diesem Gebiet grundlegende Arbeiten zur Haftbarkeit
preisglnstiger Metalle und deren Oxiden auf Titan notwendig.

Die iChemAnalytics GmbH beschaftigt sich mit der Wasserstoffversprodung in Metallen (und vor allem
Titan) und soll belastbare Messmethoden zur Quantifizierung der Wasserstoffversprédung in
Elektrolysezellen entwickeln. Im Fokus dieses Aufgabenpakets steht die Untersuchung des mechanischen
Werkstoffverhaltens unter Wasserstoffbeladung. In Abhangigkeit von der mechanischen Belastung und
der Wasserstoffbeladung der Proben soll untersucht werden, ob es Werkstofftechnische Grenzzustande
bezuglich der Materialversprodung gibt. Hiermit einher geht ein Kompetenz- und Erkenntnisgewinn
bezlglich geeigneter Materialien und Materialkombinationen fir den Einsatz in Elektrolyseuren.

Das Fraunhofer ISE als Forschungspartner unterstitzt mit seiner Expertise im Bereich PEM Elektrolyse die
Industriepartner in ihren FUE-Arbeiten und stellt geeignete Testhardware zur Verfligung. Es besteht das
Ziel, geeignete Zellen fir den Hochtemperatur-Bereich zu entwickeln, die ein breites
Messdienstleistungsangebot abdecken kénnen. Ferner sollen gangige Protokolle fiir ex- und in-situ-
Charakterisierungen so erweitert werden, dass sie auch fir das erweiterte Betriebsfenster Anwendung
finden kénnen. Zudem werden Langzeittest zur Analyse von Degradationseffekten am Fraunhofer ISE
durchgefihrt werden.
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1. Ausgangssituation des Vorhabens

Das Forschungsvorhaben gliedert sich in Summe in acht Arbeitspakete (APO-AP7). Das Fraunhofer ISE ist
folgenden Arbeitspaketen beteiligt:

AP 0: Projektmanagement und Verwertung

AP 2: Komponentenqualifizierung fir erhdhte Temperaturen
AP 3: Innovativer Halbzellenverbund

AP 4: Hochleistungsbeschichtungen

AP 7: Evaluation Stackhardware

AP 0: Projektmanagement und Verwertung

Teilarbeitspaket 0 Projektmanagement und Verwertung

Start | 01 Ende 36 | Personalaufwand | 0,5 PMs

Ziel des Arbeitspaketes:

Organisation und Durchfiihrung regelmaBiger Projekttreffen, Verfassen der Zwischen- und Jahresberichte.
Abfassen von Fachpublikationen und Besuch von Fachveranstaltungen. Hin-zu kommen mehrere
Deliverables, welche die Weitergabe von Materialien und/oder Materialspezifikationen beinhalten.

Input/Arbeitsergebnisse

I/O Deliverable Was Wann | Wer

in DO0.1 Initiale Liste und Zusendung initialer Materialien der 01 HEL
Zellkomponenten

in D0.2 Liste und Zusendung optimierter Materialien der finalen 18 HEL
Zell/Stackkomponenten

AP 2: Komponentenqualifizierung fur erhéhte Temperaturen

Teilarbeitspaket 2.1 Anpassung Test-Hardware flr erweitertes Betriebsfenster

Start | 01 Ende 12 | Personalaufwand | 13 PMs

Ziel des Arbeitspaketes:

Die geplanten Arbeiten in AP2.1 beinhalten den Erwerb von Hardwarekomponenten, die fir die
Benutzung im erweiterten Betriebsfester zugelassen sind und deren Einbau in einen existierenden
Teststand. Hierdurch wird der urspriingliche Teststand ertlichtigt, fir alle Zellmessungen oberhalb von
80°C dienen zu koénnen, die fir die in-situ Zellmessungen der ersten 18 Monate notwendig sind.

Input/Arbeitsergebnisse

I/0 Deliverable Was Wann | Wer
in DO0.1 Initiale Liste und Materialien der Zellkomponenten 01 HEL
out D2.2 Fertigstellung angepasster Zellteststand 12 ISE
Teilarbeitspaket 2.2 Optimierte Messzelle flr erhdhte Temperaturen

Start | 04 Ende 07 | Personalaufwand | 3PMs

Ziel des Arbeitspaketes:

AP 2.2 beinhaltet die Konzeption und den Aufbau einer neuen Testmesszelle, die im Be-triebsfenster von
Temperaturen von bis zu 120°C und Drlicken von bis zu 50 bar einsetzbar ist, da eine solche Zelle am
Markt nicht verfligbar ist. Hierzu wird auf existierenden und zuverlassig funktionierenden
Testzellkonzepten am Fraunhofer ISE aufgebaut und diese nach Abklarung der durchzufihrenden in-situ
Charakterisierungsmerkale modifiziert.

Input/Arbeitsergebnisse

I/0 Deliverable Was Wann | Wer

in D1.2 Randbedingungen fir Materialien und optimierte Messzelle 03 HEL
far erhohte Temperaturen (aus AP 1.1)

out M1 Einsatzbereite Messzelle 07 ISE
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1. Ausgangssituation des Vorhabens

Teilarbeitspaket 2.3 Materialscreening PTL (ex-situ Messungen)

Start | 04 Ende 07 | Personalaufwand | 3,5 PMs

Ziel des Arbeitspaketes:

AP 2.3 beinhaltet die ex-situ Charakterisierung verschiedener Materialien, die sich als pordse
Transportschicht eignen konnten. Hierzu werden die Porositatscharakteristika und
Durchstromungscharakteristika der Materialien untersucht sowie die elektrischen through-plane
Leitfahigkeiten sowie Kraft-Weg-Eigenschaften. Die genauen Messungen sind hierbei von den
Materialkombinationen abhangig, wobei bekannte Materialien als Referenz dienen werden.

Input/Arbeitsergebnisse

110 Deliverable Was Wann | Wer

in DO.1 Initiale Liste und Materialien der Zellkomponenten 01 HEL

in D1.1 Update Materialliste und Zusendung von 03 HEL
Werkstoffen/Probenk6rpern/MEA fiir Zellkomponenten

out D2.1 Abgestimmte Liste zu messender PTL Komponenten 04 ISE

Teilarbeitspaket 2.4 Materialscreening PTL (in-situ EL-Laborzelle)

Start | 06 Ende 14 | Personalaufwand | 3,5 PMs

Ziel des Arbeitspaketes:

AP 2.4 beinhaltet die in-situ Charakterisierung von Materialien, die sich in AP 2.3 als vielver-sprechend
herausgestellt haben. Hierzu wird die in AP 2.1 und AP 2.2 hergestellte Hardware verwendet. Erste
Komponententests werden mit am Markt verflgbaren Referenzmembranen zunachst bei 80°C und
Dricken zwischen 30-50 bar durchgefiihrt. Bei spateren Messreihen wird (mit Input von AP 2.5) bei
120°C gemessen.

Input/Arbeitsergebnisse

I/O Deliverable Was Wann | Wer

in DO.1 Initiale Liste und Materialien der Zellkomponenten 01 HEL

in D1.1 Update Materialliste und Zusendung von 03 HEL
Werkstoffen/Probenkorpern/MEA fiir Zellkomponenten

out D2.1 Abgestimmte Liste zu messender PTL Komponenten 04 ISE

Teilarbeitspaket 25 Materialscreening MEA (in-situ EL-Laborzelle)

Start | 08 Ende 16 | Personalaufwand | 4 PMs

Ziel des Arbeitspaketes:

AP 2.5 beinhaltet die in-situ Charakterisierung potentieller MEAs. Hierzu werden in AP 2.4 bereits
optimierte Materialkombinationen eingesetzt und der EinfluB der unterschiedlichen MEAs auf die
Performance untersucht. Erste Messungen werden bei 80°C durchgefiihrt, da diese Ergebnisse mit bereits
in anderen Projekten vermessenen Materialkombinationen verglichen werden kénnen. Unter anderem ist
die Druckabhangigkeit der Materialien zu prifen. Je nach Stabilitat der verfligbaren MEAs wird das
Betriebsfenster auf 120°C erhdht und bei den gleichen Drlicken wie zuvor gemessen.

Input/Arbeitsergebnisse

I/0 Deliverable Was Wann | Wer

in DO0.1 Initiale Liste und Materialien der Zellkomponenten 01 HEL

in D1.1 Update Materialliste und Zusendung von 03 HEL
Werkstoffen/Probenkérpern/MEA fiir Zellkomponenten

out D2.3 Abgestimmte Liste zu messender MEA Komponenten 14 ISE

out D2.4 Analyse PTL und MEA Ergebnisse (aus AP 2.4 + AP 2.5) 16 ISE
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1. Ausgangssituation des Vorhabens

AP 3: Innovativer Halbzellenverbund

Teilarbeitspaket 3.2 Strukturanalyse PTL-MPL Verbund (Mirco-CT)

Start | 04 Ende 12 | Personalaufwand | 3,5 PMs

Ziel des Arbeitspaketes:

In AP 3.2 wird die Grundlage fUr ein strukturelles Verstandnis des PTL /MPL-Verbundes gelegt, was fr
eine systematische Weiterentwicklung der Herstellprozeduren von Element 22 notwendig ist. Die
Untersuchung mittels Micro-CT erlaubt dabei eine exakte dreidimensionale Reproduktion des PTL/MPL-
Verbundes sowie eine Analyse der unterschiedlichen Porositat des PTL und des MPL Teils.

Input/Arbeitsergebnisse

110 Deliverable Was Wann | Wer
in D3.1 Zu messende PTL/MPL-Verbund Prototypen 04 E22
in D3.3 Zu messender optimierter PTL/MPL-Verbund 09 E22
out D3.2 Analysierte Ergebnisse der PTL/MPL-Verblinde 06 ISE
out D3.4 Analysierte Ergebnisse von optimiertem PTL/MPL-Verbund 12 ISE
Teilarbeitspaket 3.3 In-situ Qualifizierung PTL-MPL-Verbund

Start | 04 Ende 12 | Personalaufwand | 4,5 PMs

Ziel des Arbeitspaketes:

In AP 3.3 wird der Hergestellte PTL/MPL Verbund in situ charakterisiert. Hierzu wird der PTL/MPL-Verbund
unter den gleichen Bedingungen wie im in-situ Materialscreening in AP 2.4 untersucht werden und ein
direkter Performanceeinfluss der applizierten MPL herausgearbeitet.

Input/Arbeitsergebnisse

I/O Deliverable Was Wann | Wer
in D3.1 Zu messende PTL/MPL-Verbund Prototypen 04 E22
in D3.3 Zu messender optimierter PTL/MPL-Verbund 09 E22
out D3.2 Analysierte Ergebnisse der PTL/MPL-Verbinde 06 ISE
out D3.4 Analysierte Ergebnisse von optimiertem PTL/MPL-Verbund 12 ISE

AP 4: Hochleistungsbeschichtungen

Teilarbeitspaket 4.5 Elektrochemische Analyse

Start | 06 Ende 16 | Personalaufwand | 6 PMs

Ziel des Arbeitspaketes:

In AP 4.5 werden die in AP 4.2 von Aalberts hergestellten beschichteten Anodenmaterialien
elektrochemisch analysiert. Hierflr wird ein Dreielektrodenaufbau verwendet und im Vergleich zum
unbeschichteten Grundmaterial die Oxidationsgeschwindigkeit und die damit ein-hergehende
Performancereduktion der beschichteten Materialien Uber die Zeit gemessen. Zudem werden
Leitfahigkeitsanalysen fir die in AP 4.3 entwickelten Coatings gegen Kon-taktwiderstand durchgefihrt.

Input/Arbeitsergebnisse

I/0 Deliverable Was Wann | Wer

in D4.3 Versand beschichteter Probekérper (Kathode) 06,13 | AST

in D4.5 Versand beschichteter Probekérper (Anode) 06,13 | AST

in D4.6 Ergebnis Physikalische Analyse der Schutzschichten (aus AP 09,16 | AST
4.4)

in M3 Untersuchungsergebnisse aus der Analyse zur 09,16 | ICA
Wasserstoffversprodung (aus AP 4.6)

out D4.7 Untersuchungsergebnisse aus der Elektrochemischen Analyse | 09,16 | ISE
der Beschichtungen (aus AP 4.5)
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1. Ausgangssituation des Vorhabens

AP 7: Evaluation Stackhardware

Teilarbeitspaket 7.1 Anpassung Test-Hardware

Start [ 17 Ende 23 | Personalaufwand | 4 PMs

Ziel des Arbeitspaketes:

Um den Short-Stack und den Full-Stack vermessen zu konnen, mussen zunachst die zugehdérigen
Stackmessstande (nicht zu verwechseln mit den Zellmessstand in AP2, der deutlich niedrige
Leistungsbereiche abdeckt) an die zu messenden Druck und Temperaturbereiche angepasst sowie der
sichere Anschluss des Stacks an den Teststand sichergestellt werden.

Input/Arbeitsergebnisse

I/0 Deliverable Was Wann | Wer

in M5 Fertigstellung aus Komponenten und Auslieferung Short- 23 HEL
Stack

out D7.1 Abschluss Stackteststandmodifikation 23 ISE

Teilarbeitspaket 7.2 Langzeitcharakterisierung Short-Stack

Start | 23 Ende 34 | Personalaufwand | 18 PMs

Ziel des Arbeitspaketes:

In AP 7.2 wird die Performance des Short-Stack Uber Langzeitmessungen analysiert. Hierzu gehdren das
Break-in, kurze Qualifizierungsmessungen bei unterschiedlichen Betriebsfenstern sowie Strom-
Spannungskurven Uber einen Zeitraum von mehreren tausend Stunden.

Input/Arbeitsergebnisse

I/O Deliverable Was Wann | Wer

in M5 Fertigstellung aus Komponenten und Auslieferung Short- 23 HEL
Stack

out D7.2 Analyse Langzeitcharakterisierung und Ruckgabe Short-Stack | 34 ISE
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1. Ausgangssituation des Vorhabens

Zeitplanung

Zur Durchfiihrung der geplanten Arbeiten wurde eine im Konsortium abgestimmte Zeitplanung aufgestellt
(Tabelle 1). Aufgrund der Tatsache, dass ein geplanter Konsortialpartner vor Start des Projektes das
Konsortium verlassen hat und sich im folgenden Projektablauf, bedingt durch die Komplikationen der
Corona Pandemie und damit ausgel6ster Lieferengpassen, einige Arbeiten verzégert haben, wurde eine
Projektverlangerung auf Basis einer neuen Zeitplanung beantragt und genehmigt (Tabelle 2).

Tabelle 1: Gantt-Chart mit Meilensteinen. Farbcodierung der Arbeitspakete: griin-HEL, blau-ISE, gelb-E22,
rot-AST, violett-iCA

Projektmonat

9 (10|11 |12(13|14|15|16| 17|18 |19 |20 (21|22 |23|24|25|26|27 (28|29 (30|31(32|33|34|35|36

AP Titel 5|16 |7]|¢8

AP 0 |Projektmanagement und Verwertung

Stackdesign fiir ein erweitertes
Betriebsfenster

Komponentenqualifizierung fiir erhdhte
Temperaturen

Ma

M1

80c 120 C

80°C 120°C

Innovativer Halbzellverbund

Entwicklung PTL/MPL Verbund

80/120°C

Lr3

Versinterung Halbzellenverbund

AP 4 |Hochleistungsbeschichtungen

Charakterisierung von Werkstoffeigen-

AP 41
schaften beziiglich Wasserstpoffversprodung

M3

AP 4.6 Analyse Wasserstoffversprédung

Techno-konomische Bewertung

ﬂ Stackfertigung

AP 6.2 |Fertigung Halbzellenverbund

T —
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1. Ausgangssituation des Vorhabens

1.4 Wissenschaftlicher und technischer Stand

1.4.1 Herstellung neuartiger Testzelle

Die Performance eines zu entwickelnden Stacks ist zu einem nicht unerheblichen Teil abhangig vom
Betriebsfenster und den zu diesem Betriebsfenster passenden Materialien. Die Charakterisierung letzterer
sollte daher unter identischen oder zumindest moglichst dhnlichen duBeren Bedingungen stattfinden.
Allerdings unterscheidet sich das anvisierte Betriebsfenster stark von dem aktuellen Stand der Technik und
den aktuell im Einsatz befindlichen Elektrolyseuren. Wahrend bisherige PEM-Elektrolyseure nicht dauerhaft
oberhalb von 80 °C betrieben werden, soll das zu entwickelnde neuartige Konzept bei Temperaturen von
120 °C arbeiten. Dies geht Uber den aktuellen Stand der Technik so weit hinaus, dass es momentan keine
geeignete Testzelle flir die Materialcharakterisierung innerhalb des Betriebsfensters auf dem Markt gibt.
Ausgehend von, der vom ISE entwickelten Referenztestzellen (bis 6 bar und 80°C) und einer aktuellen
Weiterentwicklung (30 bar und 80°C), siehe, wird eine Weiterentwicklung auf 50 bar und 120 °C
stattfinden.

1.4.2 Messprozedur und optimierte Materialkombinationen

Um die Ergebnisse verschiedener Messungen zuverlassig miteinander vergleichen zu kénnen, sind neben
reproduzierbaren Messbedingungen (die durch die zu vorhandene bzw. neu zu entwickelnde Mess- und
Testhardware gewahrleistet werden) zuverlassige Messprozeduren unumganglich. In der Vergangenheit
hat sich gezeigt, dass ohne eine etablierte Messprozedur selbst flr identische Materialkombinationen
stark voneinander abweichende Messwerte erhalten wurden. Fur die geplanten Materialkombinationen
und bei den anvisierten Temperaturen und Drlicken existieren aber nicht einmal Referenzwerte aus der
Literatur. Es ist daher essenziell, fir die zu generierenden Messwerte eine zuverlassige Messprozedur zu
etablieren; diese kann spater als Grundlage fiir ein Referenzdokument in der Zusammenarbeit im Rahmen
internationaler Arbeitsgruppen? einflieBen. Hiermit einher geht ein Kompetenz- und Erkenntnisgewinn
bezlglich geeigneter Materialien und Materialkombinationen flr den Einsatz bei hohen Temperaturen
und Drucken, insbesondere durch die VerknUpfung von Daten aus in-situ und ex-situ Betestung.

1.4.3 Langzeitcharakterisierung des neuartigen Short-Stacks

Die Verhaltensweise von Elektrolysestacks in der Langzeitanwendung und insbesondere die dabei
auftretenden Alterungs- und Degradationseffekte sind nach wie vor nicht vollstandig verstanden und
noch weniger vorhersagbar. Die Forschung auf diesem Gebiet gestaltet sich schwierig, da sowohl in der
akademischen als auch in der industriellen Forschung aufgrund seiner Zeit- und Kostenintensitat kein
entsprechendes Momentum aufgebaut werden kann.

Im Teilprojekt soll beides miteinander kombiniert werden: Zum einen die Charakterisierung des neuen
Stacks Uber einen langen Zeitraum, um die Qualitat des Endproduktes fir den Kunden verifizieren zu
koénnen, zum anderen auch die akademische Analyse der generierten Daten, um ein besseres Verstandnis
der ablaufenden Alterungsprozesse zu erhalten. Dies liefert zudem wertvolle Hinweise, welche
Betriebsbedingungen (insbesondere in Abhangigkeit von Stromdichten und Spannung) welche
Auswirkung auf die Langzeitperformance und die unterschiedlichen Degradationseffekte hat. Ein
entsprechendes Verstandnis ist fir eine sehr breite Kundenschicht im Elektrolysesektor von hohem Wert.

1.5 Zusammenarbeit mit anderen Stellen

Dieses Projekt wurde als Verbundprojekt mit folgenden Partnern durchgefihrt:

iChemAnalystics GmbH: Untersuchung von Wasserstoffversprodung

Aalberts Surface Treatment GmbH: Entwicklung von Coatings und Beschichtung von Prototypen
und Stackkomponenten

Hoeller Electrolyzer GmbH: Koordinator, Entwicklung eines neuartigen Stacks im Bereich

bisher nicht erreichter Temperaturen.

Neben den Verbundpartner gab es keine weitere Zusammenarbeit mit anderen Stellen.

tInternational: IEA TCP AFC Annex 30 Electrolysis” Europa: JRC Working Group for LTWE EU Harmonised
test protocols, USA: DOE Benchmarking project on water electrolysis
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2. Ablauf und Ergebnisse des Vorhabens

2. Ablauf und Ergebnisse des Vorhabens

Entsprechend der Aufgaben- und Zielstellung werden im Folgenden die Ergebnisse erlautert. Hierbei wird
sich auf die Teilvorhaben von Fraunhofer ISE fokussiert.

AP 0: Projektmanagement und Verwertung

Ziel des Arbeitspaketes:

Organisation und Durchfiihrung regelmaBiger Projekttreffen, Verfassen der Zwischen- und Jahresberichte.
Abfassen von Fachpublikationen und Besuch von Fachveranstaltungen. Hin-zu kommen mehrere
Deliverables, welche die Weitergabe von Materialien und/oder Materialspezifikationen beinhalten.

Arbeitsergebnisse:

Wahrend der Projektlaufzeit wurden regelmaBige Projekttreffen mit den Projektpartnern abgehalten.
Folgend sind Daten der Projekttreffen aufgefihrt:

Projekttreffen: 28.05.2021. 25.06.2021, 29.10.2021, 28.01.2022, 25.03.2022, 24.2.2023, 22.03.2023,
24.03.2023, 28.04.2023, 26.05.2023, 23.06.2023

Wahrend der Projektlaufzeit wurden regelmaBige Zwischenberichte zum Stand Projektstatus verfasst.
Folgend sind die Monate der Zwischenberichte aufgeflhrt:

Zwischenberichte (ZB): ZB1: Juni 2021, ZB2: Dezember 2021, ZB3: Juni 2022, ZB4: Dezember 2022, ZB5:
Juni 2023, ZB6: Dezember 2023, ZB7: Juni 2024

Schlussbericht FKZ 03EI3032B (NKBF 98) Seite 17 von 43



2. Ablauf und Ergebnisse des Vorhabens

AP 2: Komponentenqualifizierung fur erhohte Temperaturen

AP 2.1: Anpassung Test-Hardware fir erweitertes Betriebsfenster

Ziel des Arbeitspaketes:

Die geplanten Arbeiten in AP2.1 beinhalten den Erwerb von Hardwarekomponenten, die fir die
Benutzung im erweiterten Betriebsfester zugelassen sind und deren Einbau in einen existierenden
Teststand. Hierdurch wird der urspriingliche Teststand ertiichtigt, fir alle Zellmessungen oberhalb von
80°C dienen zu koénnen, die fir die in-situ Zellmessungen der ersten 18 Monate notwendig sind.

Arbeitsergebnisse:

Ausgehend von einem bestehenden Teststand wurden Anpassung flr das erweiterte Betriebsfenster
konzipiert. Ein Rohr- und InstrumentflieBschema (RI-FlieBschema, siehe Abbildung 1) wurde erstellt, auf
Grundlage des PAAG-Verfahrens (Prognose, Auffinden der Ursache, Abschatzen der Auswirkungen,
GegenmalBnahmen) sicherheitstechnisch bewertet. Eine Stickliste wurde erstellt und die Bestellung der
benotigten Komponenten durchgefihrt.

Insbesondere die Betriebstemperatur von 120°C, die ein neues Temperaturmanagement ndtig macht,
sowie die Sicherheitsbetrachtung des Teststandes haben sich als zeitintensive Aufgaben dargestellt. Fir
die Heizer, welche den Teststand auf eine Temperatur von 120°C erhohen sollen, gab es erhebliche
Lieferschwierigkeiten. Einen Zwischenstand der Montagearbeiten des Teststandes ist in Abbildung 2
gezeigt. Das Automatisierungskonzept inklusive Sicherheitskonzept wurde abgeschlossen. Bei den
elektrischen Komponenten gab es ebenfalls in der Beschaffung deutliche Zeitverzogerungen aufgrund von
Lieferschwierigkeiten der Hersteller.

Abbildung 2: Foto des Teststandes fir das Projekt
Projekt Prometheus Prometheus

Unabhangig vom Stand der EMSR wurde die verfahrenstechnische Inbetriebnahme des Teststandes
vorangebracht (Abbildung 3). Neben einem Dichtigkeitstest (Abbildung 3) mit Stickstoff fir die
Anlagenteile der Anode und Kathode wurden eine Funktionspriifung der Aktorik, der passiven
Bauelemente sowie der Sensorik durchgefihrt.

Die in Abbildung 5 dargestellten Druckverluste tber die Zeit entsprechen einem Gasverlust von circa 0,6 |
Sauerstoff pro Stunde an der Anode und 0,6 | Wasserstoff pro Stunde an der Kathode. Der Teststand wird
in einem Abzug mit einer Absaugleistung von 1100 m3 Luft pro Stunde betrieben, somit verursacht die
Leckage keine Ex-Gefahr. Fir die Gasabfuhr der Anlagenteile an Anode und Kathode wurden
Wasserabscheider (Abbildung 4) integriert, welche im Falle einer Druckentlastung des Systems das
auskondensierende Wasser vom Gas trennen und automatisch Gber einen Schwimmer ableiten. Die Gase
kdnnen durch zwei getrennte im Abzug bestehende Abgasleitungen Gber Dach abgefiihrt werden.
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2. Ablauf und Ergebnisse des Vorhabens

automatischen Kondensatablass

Anode komplett ohne ABL: Kathode komplett ohne ABL:
Druck [bar] Druck [bar]
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Abbildung 5: Druckverlauf Gber der Zeit (in Stunden) beim Dichtigkeitstest mit Stickstoff an Anode und
Kathode

Um die Steuerung und Automatisierung des Teststandsystems zu ermdglichen, wurde ein
Benutzerinterface mittels der Software LabVIEW realisiert. Die flr das erweiterte Betriebsfenster
erforderlichen Schaltschranke wurden aufgebaut, am Teststand angebracht und an die Feldgerate
angeschlossen. Die Schnittstelle zwischen LabVIEW und der Teststandsteuerung Beckhoff wurde
implementiert und die Feldgerate wurden hinsichtlich ihrer Funktionalitat getestet. Weiterhin wurde die
Leistungselektronik in den Teststand integriert. Abbildung 6 zeigt die Schaltschranke sowie die
Leistungselektronik des Teststandes flr das erweiterte Betriebsfenster.

Die vollstandige elektrische Abnahme des Teststandsystems (Zelltester P) seitens des Facility Managements
des Fraunhofer ISE erfolgte Ende November 2023. Die anschlieBende Einstellung, Testung und
Kalibrierung samtliche Aktoren und Sensoren, sowie die Uberprifung der Schaltpunkte der
sicherheitsrelevanten Bauteile der Hardwaresicherheitskette (HSK) wurde erfolgreich am Teststandsystem
abgeschlossen. Wie in Abbildung 7 zu sehen, konnten Anfang 2024 die Regelkreise und automatisierte
Test-Protokolle in-situ an einer Testzelle getestet werden.

Die vollstandige funktionale Inbetriebnahme des Teststandsystems erfolgte bis zu einem Betriebsdruck von
50 bar und einer Temperatur 80 °C unter Gleichdruck mit der Uberarbeiteten Version der 25cm2-
Kombizelle. Aufgrund der Tatsache, dass der Projektpartner Hoeller Electrolyzer GmbH keinen
Membranhersteller finden konnte, der CCMs bereitstellte, die bei Temperaturen Gber 80°C betrieben
werden kénnen und aufgrund von Problemen in der ISE-Laborinfrastruktur bei Anschluss des Teststandes
an das Prozessklhlwasser wurde das Teststandsystem mit einer maximale Betriebstemperatur von 80°C in
Betrieb genommen. Dadurch war es ermdglicht weitere Arbeitspakete in der Projektlaufzeit zu bearbeiten
und mit der Charakterisierung verschiedener PTL-Varianten bei erhéhtem Driicken und auf einer aktiven
Flache von 25cm? fortzufahren. Abbildung 8 zeigt den Druckverlauf von Anode und Kathode von Beginn
des Testes bei atmospharischen Bedingungen bis zu einem Gleichdruck von 50bar auf Anode und
Kathode. Darliber hinaus wurden final, alle softwareseitigen als auch die hardwareseitigen
Sicherheitsketten am Teststandsystem auf ihre Funktionalitat hin Uberpriift, ebenso wie die externe
Uberwachung durch die Gaswarnanlage im realen Zellbetrieb mit Wasserstoffproduktion. Anfang Mai
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2. Ablauf und Ergebnisse des Vorhabens

2025 erfolgte dann die offizielle Abnahme des Teststandsystems durch den TUV Stid nach §15 BetrSichV
flr Druckgerate/-behalter. Das Arbeitspaket konnte mit angepassten Betriebsparameter abgeschlossen
werden.

60 T .

50 —¥— Anode Gas |
_ 40+ .
e ﬁ 30 B
E 204 i
10 4 N
04 4
OOI:OD 24:00 48‘:00 72!00 96:00 12(?::00 144:00
- Measurement Time [HH:mm)]
Abbildung 7: Vollstandig aufgebauter und Abbildung 8: Druckverlauf von Anoden-
funktionsfahiger Teststand inklusive Testzelle fiir die und Kathodenseite wahrend der finalen
Inbetriebnahme bis 5bar Kathodengasdruck. Inbetriebnahme bei 80°C, 1 A/cm? und

0.3l/min mit PEM-Testzelle.
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2. Ablauf und Ergebnisse des Vorhabens

AP2.2: Optimierte Messzelle fur erhdhte Temperaturen

Ziel des Arbeitspaketes:

AP 2.2 beinhaltet die Konzeption und den Aufbau einer neuen Testmesszelle, die im Betriebsfenster von
Temperaturen von bis zu 120°C und Drlicken von bis zu 50 bar einsetzbar ist, da eine solche Zelle am
Markt nicht verflgbar ist. Hierzu wird auf existierenden und zuverlassig funktionierenden
Testzellkonzepten am Fraunhofer ISE aufgebaut und diese nach Abklarung der durchzufihrenden in-situ
Charakterisierungsmerkale modifiziert.

Arbeitsergebnisse:

Fr die komplexen Anforderungen in der Materialcharakterisierung wurde eine Konzeption einer flexiblen
Testzelle, in der in einfacher Art und Weise Materialien unterschiedlicher Dicken bei unterschiedlichen
Anpresskraften vermessen werden kénnen, durchgefiihrt. Nach Fertigstellung der Auslegung wurden die
einzelnen Bauteile gefertigt und in mehreren Schritten weiter optimiert.

Es wurden erste Messungen bei 80°C durchgefihrt. Hierbei zeigte sich, dass die verwendeten Materialien
(PSU), die in der Vergangenheit erfolgreich im Zellbau eingesetzt wurden, bei den anvisierten
Temperaturen und Dricken nur bedingt einsetzbar sind.

Die Verwendung von metallischen Einschraubern, als hydraulische Schnittstelle zum Teststandsystem, zu
einer Deformation des entsprechenden Bauteils und in der Konsequenz zu Undichtigkeiten (vgl.
Abbildung 9). Da Einschrauber in FEM-Simulationen normalerweise als passives Bauteil angesehen
werden, die zwar Kraft aufnehmen, aber keine Krafte auf den Kunststoffrahmen auslben, trat dieses
Problem erst bei den experimentellen Arbeiten zutage.

Es wurden daraufhin ausfihrliche Tests mit alternativen Materialien und Fertigungsdicken durchgefihrt.
Das Dichtkonzept mittels O-Ringen war geeignet, zeigt aber bei hoheren Driicken noch eine zu hohe
Leckagerate. Tests mit einem angepassten Dichtungskonzept wurden durchgeflhrt und fihrten zu einer
nach auBen technisch dichten Testzelle.

Zur Erreichung einer homogenen Verpressung der Zellbauteile wurden weitere Optimierungen und
Anpassungen der Ubrigen Bauteile durchgefiihrt. Ein inhomogenes Druckfeld ist in Abbildung 12
dargestellt. Ein inhomogenes Druckfeld kann zu einem Membranriss flihren. Dies ist wahrend der
experimentellen Arbeiten geschehen. Dabei ist Wasserstoff in den Anodenraum eingedrungen und es hat
zu einer Verpuffung im Teststand geflhrt. Ein Gutteil der eingesetzten Kunststoffbauteile wurde
hierdurch beschadigt und konnte fir nachfolgende Messungen nicht mehr verwendet werden konnten.
Dies unterstreicht, die Wichtigkeit eines homogenen Druckfeldes bei der Verpressung der PTLs.

Fr die weiteren Arbeiten wurde der Hochleistungskunststoff (PEl) unter Verwendung dickerer
Wandstarken eingesetzt. Ein verbessertes Dichtungskonzept flihrte zudem zu geringeren SpaltmaBe
zwischen den Kanten der PTL und dem Kunststoffteil. Endoskopisch wurde das in der verbauten Zelle
nachgepruft (Abbildung 13). Hierdurch konnte ein homogener Uberstand der PTLs sichergestellt werden.
Der Aufbau und das Design der Zelle ist in Abbildung 10 zu sehen. Flr Temperaturen bis 80°C ist die Zelle
nun nachgewiesenermalen einsatzfahig (vgl. Abbildung 11), womit Meilenstein 1 , Einsatzbereite
Messzelle” erreicht werden konnte.

Es gab, wahrend dem Projektverlauf eine Vielzahl von Anpassungen und lterationsschritten seitens der
Firma Hoeller Electrolyzer GmbH bis eine erste Materialkonfiguration fir die Anoden- und
Kathodenhalbzelle an das Fraunhofer ISE geschickt werden konnte. Zur Vorbereitung der
Charakterisierung dieser Materialkombinationen mussten das Dichtungskonzept, sowie die
Dichtungsmaterialien erneut angepasst werden. Festgelegt wurde die Verwendung von dickeren O-Ringen
in der Membranebene, sowie Flachdichtungen aus FKM mit einer Materialstarke von 0,8 mm in allen
anderen Zellebenen. Messungen mit einer drucksensitiven Messfolie und darauffolgende Dichtigkeitstests
zeigten mit dieser Dichtungsauswahl und den ISE internen Materialien das bisher beste Ergebnis.

Die mit dem Projektpartner Hoeller Electrolyzer GmbH vereinbarten 40 bar,g konnten ex-situ erfolgreich
nachgewiesen werden. Es folgten weitere Tests bei erhohten Temperaturen bis 80 °C mit Materialien der
Hoeller Electrolyzer GmbH. Abbildung 14 zeigt den Druckverlauf bis 45 bar Differenzdruck bei 60°C
Zelltemperatur. Bei diesem Druck konnte keine signifikante Leckage nach AuBen und kein Riss in der
Membran festgestellt werden, sodass davon auszugehen ist, dass der beobachtbare Druckabfall Gber die
Zeit, nach Erreichen des Zieldruckes von 45 bar, durch die bekannte Wasserstoff-Permeation (Crossover)
durch die Membran verursacht wird. Aus diesem ex-situ Dichtigkeitstest ist die Dichtigkeit der Zelle fir
einen Differenzdruck von 40 bar erfolgreich demonstriert worden.
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2. Ablauf und Ergebnisse des Vorhabens

Abbildung 9: Sicherheits-faktorverteilung in einem
Bauteil durch einen metallischem Einschrauber
(nicht gezeigt) in einem Kunststoffgewinde.

Abbildung 10: Messzelle mit variabler
Taschentiefe durch Anpressstempel, Ausfiihrung
mit modifizierten Bauteilen aus PEI

Abbildung 12: Druckverteilung in der Zelle. Die
zwei pinken konzentrischen Kreise stammen von
den O-Ringen, die eine sehr gute Abdichtung
nach AuBen zeigen. Aktiven Flache (Quadrat in
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Abbildung 13: Endoskopiebild aus dem inneren Abbildung 11: Polarisationskurve der neu

der Messzelle. entwickelten Messzelle bei 80°C.

e
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Auf Basis des neuen Dichtungskonzeptes wurden im Anschluss in-situ Dichtigkeitstests mit Zellmaterialien
der Firma Hoeller Electrolyzer GmbH durchgefiihrt, zunachst mit 20 bar Differenzdruck, da der zu Testung
verwendete Teststand bei Betriebsdrlicken Uber 20 bar Kathodendruck Probleme bei der Entleerung des
Kathoden Gas-Wasser-Separators aufwies, die sich nur mit der Integration neuer Prozessregelventile
beheben lieB. Die Ergebnisse dieses ersten in-situ Drucktestes sind in Abbildung 15 dargestellt.

Die Testzelle konnte nach Anpassungen und Optimierungen auf der Kathodenseite auf dem vollstandig in
Betrieb genommenen Teststandsystem bei 80°C und 40 bar Differenzdruck vermessen werden. Abbildung
16 zeigt den Verlauf der Stromdichte und der Zellspannung wahrend des Charakterisierungsprotokolls.
Abbildung 17 zeigt die generierten Polarisationskurven. Abbildung 18 zeigt den Druckverlauf wahrend
des Charakterisierungsprotokolls. Die verwendete Testzelle wurde dabei mit Zellkomponenten der Firma
Hoeller Electrolyzer GmbH auf Anode und Kathode aufgebaut und eine kommerzielle catalyst coated
membrane (CCM) verwendet. Diese Messung diente sowohl als Benchmark fir das anschlieBende
Membran-Screening in AP 3.3, als auch fir die Demonstration der Funktionsfahigkeit der optimierten
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2. Ablauf und Ergebnisse des Vorhabens

25cm2-Kombizelle. Das Arbeitspaket konnten mit angepassten Betriebsbedingungen abgeschlossen

werden.
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Abbildung 14: Ex-situ Differenzdrucktest mit
optimiertem Dichtungskonzept und Materialien
der Firma Hoeller bei ca. 60°C und 45 bar,g.
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Abbildung 16: Polarisationskennlinien wahrend
des Charakterisierungsprotokolls bei Stromdichten
von 0.1 = 7 A/cm?2 mit einer kommerziellen CCM
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Abbildung 18: Druckverlauf wahrend der
Charakterisierung von Anode und Kathode
wahrend des Charakterisierungsprotokolls.
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Abbildung 15: In-Situ Messung mit Materialien der
Firma Hoeller bei 80°C Zelltemperatur und 20 bar
Kathoden Gasdruck.
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Abbildung 17:In-Situ Messung mit Materialien der
Firma Hoeller bei 80°C Zelltemperatur und 20 bar
Kathoden Gasdruck.
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2. Ablauf und Ergebnisse des Vorhabens

AP 2.3: Materialscreening PTL (ex-situ Messungen)

Ziel des Arbeitspaketes:

AP 2.3 beinhaltet die ex-situ Charakterisierung verschiedener Materialien, die sich als pordse
Transportschicht eignen konnten. Hierzu werden die Porositatscharakteristika und
Durchstréomungscharakteristika der Materialien untersucht sowie die elektrischen through-plane
Leitfahigkeiten sowie Kraft-Weg-Eigenschaften. Die genauen Messungen sind hierbei von den
Materialkombinationen abhdngig, wobei bekannte Materialien als Referenz dienen werden.

Arbeitsergebnisse:

Kraft-Weg-Messungen - PTL

Es wurde verschiedene PLT-Materialien in Kraft-Weg Messungen zur Charakterisierung der
Kompressibilitat untersucht. Unter anderem wurden am Markt erhaltliche Titansintermaterialien
verwendet, dhnlich denen, die im spateren Prometheus Stack verbaut werden sollen. Die Materialdicken
wurden bei unterschiedlichen aufgebrachten Kraften gemessen und analysiert. Exemplarisch sind in
Abbildung 19 typische Kraft-Weg-Kurven dargestellt.
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Abbildung 19: Gemittelte Kraft-Weg-Kurven von PTL-Materialien unterschiedlicher Dicke und Porositat.

Es wurden weitere Kraft-Weg-Kurven fur Kathodenmaterialien der Firma Hoeller Electrolyzer GmbH
aufgenommen. Hier zeigte der Vergleich mit den Daten des Herstellers eine konstante Abweichung. Es
konnte gezeigt werden, dass die Materialien Inhomogenitaten aufweisen und eine exakte Hohe mit einer
Genauigkeit im pm-Bereich nur sehr schwer zu ermitteln ist. Das Messprotokoll umfasste 4 Zyklen, wobei
der Schwerpunkt auf dem ersten und letzten Zyklus liegt. Der erste Zyklus ist relevant fir die erste
Verpressung (Stackmontage). Der letzte Zyklus stellt die reale Situation im Dauerbetrieb dar.

Oberflachenstruktur - CCM

Es wurden Untersuchungen an von der Firma Hoeller Electrolyzer GmbH zur Verfligung gestellten CCM-
Materialien durchgeflihrt. Da es sich um vollig neu entwickelte Materialkombinationen handelt, wurde
zunachst die Oberflachenstruktur analysiert. Eine konstante Materialdicke, sowie eine homogene,
feinstrukturierte Verteilung des Katalysators auf der Oberflache sind essenziel fur eine gute Performance
und eine lange Lebensdauer der CCM. Aus der Konfokalmikroskopieaufnahme (Abbildung 21) konnte
eine gute Homogenitat der Katalysatorschicht feststellen. Der zugehdrige Hohenscan zeigt eine gewisse
Welligkeit der Tragermembran, die zum Teil darauf zurlickzufihren ist, dass die Probe auf einem
Vakuumtisch vermessen werden musste.
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Abbildung 20: Kraft-Weg Untersuchung: Druckschritte des Messprotokols mit angewendeten Zyklen
(links) sowie die mittlere druckabhangige Hohenanderung von 3 Proben einer Gasdiffusionsschicht.
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2. Ablauf und Ergebnisse des Vorhabens

Abbildung 21: Konfokalmikroskopie der CCM-Oberflache (links), resultierendes Hohenprofil (rechts)

Hydraulische ex-situ Charakterisierung - PTL

FUr die hydraulische ex-situ Charakterisierung wurden PTL-Materialien durch den Projektpartner Hoeller
Electrolyzer GmbH ausgewahlt. Die Anforderungen durch die ausgewahlten Materialien an die Methodik
und Messapparatur hatte eine Erweiterung des Testaufbaus zur Folge. Die PTL-Proben wurden nach
Vorgabe durch Hoeller Electrolyzer GmbH dabei nicht, wie sonst Ublich, mit einer zwei-phasen Stromung
horizontal (in-plane) charakterisiert, sondern ausschlieBlich mit gasférmigem Stickstoff (Abbildung 22). Die
Flow-Zelle und Testaufbau wurden fiir die Anforderung angepasst und betriebsbereit gestellt (vgl.
Abbildung 23).
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Abbildung 22: Fraunhofer ISE Flow-Zelle fir die hydraulische Charakterisierung von zwei-phasen
Stromungen (links) und die schematische Darstellung des neuen Testaufbaus fir die Bestimmung der Gas-
In-Plane-Charakterisierung von GDLs (rechts).
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Abbildung 23: Ablauf der Inbetriebnahme der hydraulischen ex-situ in-plane Charakterisierung.

Da die bereitgestellten Proben sehr leicht zu verpressen sind, wurden zunadchst Kraft-Weg-Kurven fir alle
Proben aufgenommen. Diese Daten wurden dann als Grundlage verwendet, um die exakte Hohe bei der
gewdlnschten Verpressung einzustellen zu kénnen. Prazisionsdistanzscheiben dienten dabei als Hardstop
um eine Zerstérung der Proben zu verhindern. Zur Kontrolle der gewiinschten Verpressung wurde
Druckpapier verwendet. Eine homogene Verpressung konnte erreicht werden, wobei jedoch das Erreichen
des im Vorhinein definierten Absolutdruckes nicht realisiert werden konnte. Es wurde festgestellt, dass die
Toleranzen der Zelle zu grofB3 sind, um die Proben auf eine exakte Hohe mit einem definierten Druck zu
verpressen. Auch konnte in-situ bestatigt werden, dass die GDLs sehr empfindlich auf Hohenanderungen
und folglich auch auf Druckerhéhungen reagieren.
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Elektrische ex-situ Charakterisierung — CCM

Mit den von Hoeller Electrolyzer GmbH zur Verfligung gestellten CCM-Materialien sollten ex-situ
Messmethoden erarbeitet werden, um verschieden CCMs anhand von Standardparameter vergleichen zu
kdénnen. Nachdem die Oberflachenstruktur bereits untersucht wurde, wurde ein weiterer geeigneter
Parameter identifiziert. Nach ersten Testversuchen und Ricksprache mit der Firma Hoeller Electrolyzer
GmbH, sowie den CCM-Herstellern wurde der Fokus auf die elektrische in-plane Leitfahigkeitsmessung
der Katschicht gelegt. Ein bereits bestehender Teststand zur Leitfahigkeitseinrichtung fir Brennstoffzellen
GDLs wurde auf die Anforderungen der PEM-Elektrolyse Membranen angepasst und erste Vorversuche
durchgeflhrt (Abbildung 24). Die Kontaktierung der CCM stellte sich hierbei als herausfordernd heraus.
Daher wurde in verschiedenen Iterationsschritte die Druckverteilung durch das Einlegen verschiedenster
Materialien als Zwischenschichten optimiert.

Anpresskraft in-plane
Potenzialdifferenzen

obere Platine

f‘ Elektrode 2
untere Platine

Elektrode 1

IPITP 4,5 cm?

Abbildung 24: Messaufbau in-plane Leitfahigkeitsmesszelle (links), schematischer Aufbau (rechts, oben)
und Anpressdruckkontrolle mit Druckpapier (rechts, unten).

Die Entwicklung der Messmethodik flir die In-Plane-Leitfahigkeit von CCMs wurde fortgesetzt. Die
Kontaktierung konnte mit einem geeigneten Stltzmaterial erreicht werden. Es zeigte sich, dass das
Schneiden der Proben vermutlich zu einem Kurzschluss zwischen Anode und Kathode flihrt. Dadurch
kdnnen die Schichten nicht unabhéngig voneinander gemessen werden. Nach weiteren Untersuchungen
wurde geprift, ob der Schichtwiderstand gemessen werden kann, ohne dass die Probe geschnitten
werden muss. Dazu wurde ein erster Prototyp eines Vierpunkt-Messaufbaus entwickelt, bei welchem die
Kontaktierung Uber vier Goldfederkontakte erfolgt. Es wurden verschiedene Federkontakte getestet und
der Einfluss auf die Katalysatorschicht untersucht.
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2. Ablauf und Ergebnisse des Vorhabens

Es wurde erkannt, dass bei maximalem Arbeitshub Druckstellen mit einer Tiefe von ca. 10 um in der Probe
entstehen. (vgl. Abbildung 25). Bei minimalem Arbeitshub konnten Farbanderungen des Katalysators und
Druckstellen mit einer Tiefe von weniger als 1 um festgestellt werden.

Abbildung 25: Untersuchung des Einflusses der Kontaktierung der Katschicht mit Federkontaktstiften.
Draufsicht (links), Hohenprofil 1 (rechts, oben), Hohenprofil 2 (rechts, unten)

Der Einfluss der Probengeometrie und des Randabstandes wurde ebenfalls bericksichtigt (vgl. Abbildung

26).
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Abbildung 26: Ortsaufgeldste Schichtwiderstandmessung unter Bertcksichtigung der Korrekturfaktoren
G1 (Probendicke), G2 (Abstand zum Rand) & G3 (Ausdehnung der Probe)

Es wurde der Schichtwiderstand von 12 verschiedenen CCMs bestimmt. Die CCMs wurden in zwei
verschiedenen Zustanden vermessen: einmal neu und vor der Benutzung in der Elektrolysezelle und
einmal, nachdem sie in der Zelle getestet wurden. Zusatzlich wurden sie im nassen und im trockenen
Zustand vermessen. Abbildung 27 zeigt den schematischen Aufbau des Messaufbaus mit den relevanten
Parametern zur Bestimmung des Schichtwiderstands. Die Ergebnisse in Abbildung 28 zeigen, dass die
Schichtwiderstande fur die trockenen CCMs im Bereich von 100 Q/sq bis 350 Q/sq liegen. Dabei liegen
sieben im Bereich von 100 — 175 Q/sq, eine bei 250 Q/sq und eine bei 300 Q/sq. Nach einer Stunde in
Wasser zeit sich bei allen Proben eine Erhohung des Schichtwiderstandes. Diese variiert zwischen einer
Verdopplung bis zur Vervierfachung des urspriinglichen Widerstandes. Nach einer weiteren Woche im
Wasserbad zeigen sich nur leichte Veranderungen von maximal 70 Q/sq.
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Abbildung 27: Darstellung der schematischen Abbildung 28: Vergleich der Schichtwiderstande

Anordnung der Messspitzen in zentraler Position der der Anodenseite einer neuen CCM bei
Probe und Kennzeichnung der relevanten Parameter verschiedenen Fliichtigkeiten.
zur Korrektur des gemessenen Schichtwiderstandes.

Vergleicht man die Messwerte der neuen und in-situ getesteten Proben zeigt sich, dass fir den trockenen,
neuen Zustand im Durschnitt die geringsten Widerstande gemessen werden. Flr den nassen, neuen
Zustand (nass1h) werden dagegen die hdochsten Widerstande gemessen. Dabei sind die Widerstande fir
alle Proben bis auf Sample 12 mehr als doppelt so gro3 wie die in-situ getesteten nassen Proben. Fir den
Vergleich der neuen, trockenen Proben mit den alten, trockenen Proben zeigt sich fir alle bis auf zwei
Proben eine Verringerung des Schichtwiderstandes. Die Ursachen fir das beobachtete spezifische
Verhalten der CCMs in Bezug auf den Schichtwiderstand unter trockenen und nassen Bedingungen
bleiben unklar, solange die genaue Zusammensetzung der Katalysatorschichten nicht bekannt ist. Weitere
analytische Untersuchungen mit bekannter Materialzusammensetzung sind erforderlich, um diese Effekte
besser zu verstehen zu kénnen. Auch unter Berlcksichtigung der festgestellten Limitierungen kann der
Schichtwiderstand fir die verschiedenen CCMs reproduzierbar gemessen werden und stellt einen
interessanten Parameter zur Beschreibung einer CCM dar, der einfach und kostenglnstig ex-situ
gemessen werden kann.

AP 2.4: Materialscreening PTL (in-situ EL-Labor Zelle)

Ziel des Arbeitspaketes:

AP 2.4 beinhaltet die in-situ Charakterisierung von Materialien, die sich in AP 2.3 als vielversprechend
herausgestellt haben. Hierzu wird die in AP 2.1 und AP 2.2 hergestellte Hardware verwendet. Erste
Komponententests werden mit am Markt verfligbaren Referenzmembranen zunachst bei 80°C und
Drlicken zwischen 30-50 bar durchgeflhrt. Bei spateren Messreihen wird (mit Input von AP 2.5) bei
120°C gemessen.

Arbeitsergebnisse:

Mit der in AP 2.2 entwickelten Testzelle wurden in-situ Messungen in einem breiten Temperatur- (bis
80°C) und Druckbereich (bis 50 bar) durchgefiihrt. Hierflir wurden zunachst am Markt erhaltliche CCM-
Referenzmaterialien verwendet. Wahrend die Impedanzmessungen (vgl. Abbildung 29) an sich die
erwarteten Charakteristika aufweisen, zeigen sich Schwachen in den Kontaktwiderstanden der Zelle, die
durch Optimierung in der Anpressung reduziert werden konnten.

Die durch die Firma Hoeller Electrolyzer GmbH bereitgestellten Schichtaufbauten wurden in-situ
untersucht und Polarisationskurven vermessen (vgl. Abbildung 30 und Abbildung 31). Die Messungen (mit
kommerziellen CCMs) zeigen eine gute Performance und zudem eine hohe Reproduzierbarkeit. Sowohl
die Temperaturwechsel als auch die H2-Druckwechsel resultieren in stabilen Kennlinien, was auf eine gute
Auswahl der verwendeten Titankomponenten hinweist.

Die PTL-Materialkombination auf der Anodenseite wurden durch die Firma Hoeller Electrolyzer GmbH auf
Grundlage der Ergebnisse aus AP2.3 final definiert und die BBP wurde auf diese Materialkombination
ausgelegt. Diese BBP-Proben wurden im Februar 2023 dem Fraunhofer ISE zur Verfligung gestellt.

Durch die in AP 2.2 beschriebenen Optimierungen an der Testzelle und den erfolgreichen ex- und in-situ
Drucktests konnten 21 verschiedene Kathoden-PTL Variationen vermessen werden. Dazu wurden an
einem bereits betriebsfahigen Teststandsystem unterschiedliche PTL-Streckmetallkombinationen auf der
Kathode bis 20 bar Kathodendruck vermessen (Abbildung 32).
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2. Ablauf und Ergebnisse des Vorhabens

Zunachst wurde in den Versuchen V1-V6 versucht die Performance des bereits von Hoeller Electrolyzer
GmbH extern vermessen S3 Stack in der 25cmz2-Testzelle zu reproduzieren. Dies ermdglichte durch
Variationen des Anpressdruckes auf der aktiven Flache und einer optimierten Kathoden-PTL Rickschlisse
und Verbesserungen fur den ndchsten Stack Prototypen zu ziehen. Die Streckmetalle in den Versuchen
V7-V21 unterschieden sich in ihren mechanischen Eigenschaften und ihrer Gesamthéhe, sodass sich bei
selbem Anzugsdrehmoment an der Zelle rechnerische Anpressdriicke zwischen 2 MPa und 5 MPa
ergaben. Der Anpressdruck und die Druckverteilung wurden fir jede Variante mittels einer drucksensitiven

Messfolie bei Raumtemperatur ermittelt.

Abbildung 32 zeigt die gesamten Polarisationskennlinien dieser anpressdruckabhangigen Kathoden PTL-
Variationen. Zusatzlich wurden die Kennlinien um den ohmschen Anteil korrigiert. Dies wurde durch die
elektrochemischen Impedanz Spektren (EIS) bei ausgewahlten Stromdichtepunkten moglich und lasst
Rlckschllsse auf die kinetischen und Massentransportverluste der jeweiligen Variante zu. DarUber hinaus
ist in lila die Kennlinie der 4cm2-Testzelle mit der gleichen kommerziellen CCM (vgl. AP. 2.5: 4cm2-
Testzelle CCM-Screening), als Benchmark-Referenz dargestellt. Diese Ergebnisse wurde ausfihrlich
ausgewertet und mit dem Projektpartner Hoeller Electrolyzer GmbH besprochen. Daraus haben sich
weitere Messungen mit optimierten Parametern fir das Arbeitspaket AP 3.3 ergeben. Diese Arbeitspaket

konnte erfolgreich abgeschlossen werden.

0.1 A/cm?®_80°C_1 bar_O.4lfmin_Up\
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T
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Abbildung 29: Impedanzspektrum bei geringer

Stromdichte (0,1 A/cm?2) zur Ermittlung der
elektrischen Widerstande der Zelle.
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Abbildung 30: Polarisationskurven von
Schichtaufbauten
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Abbildung 31: Polarisationskurven von
Reproduktionsmessungen
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Abbildung 32: Polarisationskennlinien der
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2. Ablauf und Ergebnisse des Vorhabens

AP 2.5: Materialscreening MEA (in-situ EL-Laborzelle)

Ziel des Arbeitspaketes:

AP 2.5 beinhaltet die in-situ Charakterisierung potenzieller MEAs. Hierzu werden in AP 2.4 bereits
optimierte Materialkombinationen eingesetzt und der Einfluss der unterschiedlichen MEAs auf die
Performance untersucht. Erste Messungen werden bei 80°C durchgeflhrt, da diese Ergebnisse mit bereits
in anderen Projekten vermessenen Materialkombinationen verglichen werden kénnen. Unter anderem ist
die Druckabhangigkeit der Materialien zu prifen. Je nach Stabilitdt der verfligbaren MEAs wird das
Betriebsfenster auf 120°C erhoht und bei gleichen Driicken wie zuvor gemessen.

Arbeitsergebnisse:

Im Austausch mit der Firma Hoeller Electrolyzer GmbH wurde beschlossen die Charakterisierung der MEAs
im Hinblick auf die Performance auf einer 4cm2-Referenztestzelle des Fraunhofer ISE durchzuflhren.
DarUber hinaus sollte auf der 25cm2-Testzelle, mit variabel einstellbarem Anpressdrucksystem, das
Quellverhalten durch Sattigung der Membran mit DI-Wasser der verschieden MEAs analysiert werden.
Dazu wurden die Auslegungs- und Betriebsgrenzen beider Zellen sowie die bendtigten MEA-Geometrien
mit der Firma Hoeller Electrolyzer GmbH besprochen.

Die Versuche zum Quellverhalten der verschiedenen CCMs wurden aus Grinden der zeitlichen
Dringlichkeit der Messergebnisse in einem Teststandsystem der Firma Hoeller Electrolyzer GmbH
durchgeflhrt. Die daraus gewonnen Erkenntnisse haben den Aufbau der Kathodenseite maBgeblich
beeinflusst, sodass eine geeignete Kathoden-PTL Kombinationen evaluiert werden konnte. Dabei wurde
das Quellen der Membran berticksichtigt, sodass ein zu hoher Anpressdruck auf der aktiven Flache
vermieden wird.

o -0

e

T

T itired

1L

Abbildung 33: 4cm2-Testzelle mit Messung der Druckverteilung auf der aktiven Flache.

Es wurde eine Charakterisierung von CCMs verschiedener kommerzieller Hersteller durchgefiihrt. Diese
unterschieden sich in ihrem Membranmaterial, Membrandicke, Katalysatorsystem, Edelmetallbeladung auf
Anode und Kathode, sowie deren Verfligbarkeit und Preis. Abbildung 33 zeigt die verwendete 4cm2-
Testzelle des Fraunhofer ISE mit vergoldeten Flowfield-Titankérpern fir Anode und Kathode. Als PTLs
wurden flr alle Versuche mit der 4cm2-Zelle auf beiden Seiten 250um Titanvliese mit 200 nm
Platinbeschichtung verwendet. Als Messprotokoll wurde der in Abbildung 34 dargestellte Ablauf definiert.
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2. Ablauf und Ergebnisse des Vorhabens

Messprotokoll CCM Screening 4cm?-Zelle Prometheus - Standard Break in
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Abbildung 34: Messprotokoll CCM-Screening 4cmz2-Testzelle.

Die aufgebauten Testzellen wurden in den Teststand integriert. Das Messprotokoll begann mit dem
.Break-In” oder ,Conditioning” firr 16 Stunden nach den internen Standardschritten am Fraunhofer ISE.
Wahrenddessen wurden sttindlich elektrochemische Impedanzmessungen (EIS) durchgefihrt, um die
Verdnderungen der Testzelle wahrend dieser Einfahrprozedur analysieren zu kénnen. Der Gasdruck wurde
im Anschluss auf der Kathode auf 5 barg und auf der Anode auf 1 barg erhoéht. AnschlieBend wurden
galvanostatische Polarisationskennlinien zwischen 0.1 und 3 A/cm?2 mit EIS an definierten
Stromdichtepunkten bei 60°C und 80°C aufgenommen. Im letzten Abschnitt des Messprotokolls wurden
erneut Polarisationskennlinien aufgenommen, dieses Mal wurden die Stromdichten auf 7 A/cm2 erhéht,
um so auch das Verhalten der Testzelle im Massentransport-Bereich analysieren zu kénnen. Die

Zellspannungen und Stromdichten sind Uber den gesamte Messablauf exemplarisch fir die erste CCM in
Abbildung 35 dargestellt.
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Abbildung 35: Spannung und Stromdichte Uber den Zeitverlauf fir den vollstandiger Messablauf der
ersten CCM-Charakterisierung.
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Abbildung 36 zeigt exemplarisch die Polarisationskennlinien der 12 verschieden CCMs von 7
verschiedenen Herstellern bei 80°C und bis 7 A/cm? inklusive Wiederholungsmessungen. Die in-situ
Charakterisierung wurde mit dem Standardprotokoll des Fraunhofer ISE durchgefihrt. Nach der
Konditionierung mit den drei Schritten 0.2 A/cm?2 (30min), 1T A/cm2 (30min) und 1.7V (15h) wurden Up-
und Down-Kennlinien bei 60° und 80°C von 0.1A/cm? bis 3 A/cm? aufgezeichnet. AnschlieBend kam der
Hochstromteil, bei dem die CCMs bis auf 7 A/cm? vermessen wurden. AuBerdem wurde an definierten
Stromdichtepunkten Impedanz Spektren aufgenommen, um die Moglichkeit der genaueren Analyse und
dem Vergleich zwischen zwei CCMs zu haben (vgl. Abbildung 37). Somit lieBen sich die am besten
geeigneten CCMs in Absprache mit dem Projektpartner Hoeller Electrolyzer GmbH anhand der
Performance, Druckstabilitat, Gas-Crossover und weiterer Parameter auswahlen.

Schlussbericht FKZ 03EI3032B (NKBF 98) Seite 31 von 43



2. Ablauf und Ergebnisse des Vorhabens

(—m— 01_PFrometheus_ k_80°C_up_high i
—e— 02_Prometheus, k_80°C_down_high i
& 03_Prometheus, _80°C_up_highi
|—w— 04_Prometheus, 80°C_down_high i
05_Prometheus_ _80°C_up_highi
| —+— 06_Prometheus _80°C_down_high i
07_Prometheus_ _80°C_up_high i - Wiederholungsmessung
—e— 08_Prometheus_ _80°C_down_high i- Wiederholungsmessung
> Lx— 09_Prometheus, 20°C_up_highi
—e— 10_Prometheus 80°C_down_high i
-~ |—e— 11_Prometheus, _80°C_up_high i - Restart
> —+— 12_Prometheus. _80°C_down_high | - Restart
—»— 13_Prometheus, _80°C_up_high i - Wiederholungsmessung
[ [—%—14_Prometheus_ _80°C_down_high i - Wiederholungsmessung|
[e)) | 15_Prometheus, 0°C_up_high i
1 — 16_Prometheus 0°C_down_high i
T = 17_Prometheus; 0°C_up_hioh | - 2 Messdurchiauf
—_ 18_Prometheus, 0°C_down_high i - 2 Messaurchlauf
(@] 19_Prometheus 0°C_up - Wiederholungsmessung
> —v— 20_Prometheus, 0°C_down - Wiederholungsmessung
21_Prometheus_ B0°C_up_highi
—_ 22_Prometheus, 80°C_down_high i
(0] 23_Prometheus. N115_80°C_down_highi
(&) |—e— 24_Prometheus, N115_80°C_up_high i
[—#—25_Prometheus_ N117_80"C_down_highi
|—=— 26_Prometheus, N117_80°C_up_high i
- 27_Prometheus_ “C_up_high i
1 2 n _| |-+—28_Prometheus_ *C_down_high i
? 29_Prometheus “C_up_high i
1.1 L+ 30_Prometheus *C_down_high i
L . 31_Prometheus _up_highi
1 0 |—1—32 | 3 _down_high i
T T T T T T T T

0 1 2 3 4 5 6 7
Current density i / A*cm™
Abbildung 36: Polarisationskennlinien CCM-Screening 4cmz2-Testzelle 80°C von 0.1 — 7 A/cm?2 mit 12
verschiedenen CCMs und Wiederholungsmessungen. (Genaue Hersteller Bezeichnung unkenntlich
gemacht)
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Abbildung 37: Elektrochemische Impedanz Spektren in Nyqvist-Darstellung von drei CCMs
verschiedener Hersteller im Vergleich bei 0.1, 0.5, 1 und 2 A/cm2. (Genaue Hersteller Bezeichnung
unkenntlich gemacht)
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AP 3: Innovativer Halbzellenverbund

AP 3.2: Strukturanalyse PTL-MPL Verbund (Mirco-CT)

Ziel des Arbeitspaketes:

In AP 3.2 wird die Grundlage fur ein strukturelles Verstandnis des PTL /MPL-Verbundes gelegt, was fir
eine systematische Weiterentwicklung der Herstellprozeduren von Element 22 notwendig ist. Die
Untersuchung mittels Micro-CT erlaubt dabei eine exakte dreidimensionale Reproduktion des PTL/MPL-
Verbundes sowie eine Analyse der unterschiedlichen Porositat des PTL und des MPL Teils.

Arbeitsergebnisse:

Es wurden mit am Markt erhaltlichen Materialien Vorversuche mit der 3D-Réntgenthomographie (uCT)
durchgeflhrt, um die ProbengréBe und die optimalen Testparametern fur die Versuchsdurchfihrung zu
identifizieren. Aus den erhaltenen Daten wurden 3D-Strukturmodelle berechnet, die dann mit einer
Analysesoftware weiter prozessiert wurden, um Porositat und Porenstrukturen zu bestimmen. Zur Analyse
des Kompressionsverhaltens der Proben wurde ein Praparationswerkzeug konzipiert und gefertigt. Dies
ermaoglichte die Proben mit definierter Kraft in einen verpressten Zustand zu versetzten und mittels 3D-
Rontgenthomographie zu charakterisieren.

Es wurde ein PTL-MPL Verbund an das Fraunhofer ISE gesendet. Dieser wurde dann auf die ProbengroBe
der 3D-Rontgenthomographie zugeschnitten und anschlieBend charakterisiert. Die duBerst feine
Porenstruktur der MPL und die Inhomogenitat der Probe erwiesen sich als Herausforderung. Zur
Erreichung eine hoher Auflésung in der Bildgebung wurden sehr lange Scan-Zeit notwendig. Die
technische Auflésungsgrenze von ca. 1um erwies sich als limitierender Faktor, die Probe in hinreichender
Genauigkeit zu charakterisieren.

Die Bildqualitat der Einzelbilder war nicht ausreichend, um eine erfolgreiche 3D-Rekonstruktion der Probe
zu erstellen. Mit den Projektpartnern wurde diese technische Limitierung besprochen und die Firma
Hoeller Electrolyzer GmbH wich auf andere Analysemethoden aus.

AP 3.3: In-situ Qualifizierung PTL-MPL-Verbund

Ziel des Arbeitspaketes:

In AP 3.3 wird der hergestellte PTL/MPL Verbund in-situ charakterisiert. Hierzu wird der PTL/MPL-Verbund
unter den gleichen Bedingungen wie im in-situ Materialscreening in AP 2.4 untersucht werden und ein
direkter Performanceeinfluss der applizierten MPL herausgearbeitet.

Arbeitsergebnisse:

Der PTL-MPL Verbund wurde mit unterschiedlichen marktverfligbaren CCMs charakterisiert. Die
Zellkonfiguration wurde finalisiert und ist Grundlage fur das Stackdesign in AP 7.2.

Abbildung 38 zeigt eine Auswahl der Impedanz Spektren aus dem CCM-Screening von vier verschiedenen
Herstellern im Vergleich. Der Benchmark in diesem Vergleich sind die schwarzen Graphen (V3). Gemessen
wurde bei 20bar und 80 °C fur unterschiedliche Stromdichten.
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Abbildung 38: Nyquist Plot von Impedanz Spektren fir unterschiedliche CCMs VR3-VR6 in einem

Strombereich von 1, 2 und 3 A/cm?Z.
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AP 4: Hochleistungsbeschichtungen

AP 4.5: Elektrochemische Analyse

Ziel des Arbeitspaketes:

In AP 4.5 werden die in AP 4.2 von Aalberts hergestellten beschichteten Anodenmaterialien
elektrochemisch analysiert. Hierflr wird ein Dreielektrodenaufbau verwendet und im Vergleich zum
unbeschichteten Grundmaterial die Oxidationsgeschwindigkeit und die damit einhergehende
Performancereduktion der beschichteten Materialien Uber die Zeit gemessen. Zudem werden
Leitfahigkeitsanalysen fur die in AP 4.3 entwickelten Coatings gegen Kontaktwiderstand durchgefihrt.

Arbeitsergebnisse:

In Zusammenarbeit mit der Firma Aalberts und unter Einbeziehung der Literatur wurde ein Testprotokoll
flr die Charakterisierung der auf Titantrager aufgebrachten Beschichtungen erarbeitet.

Das Testprotokoll wurde von der Firma Aalberts bereits in der Vorcharakterisierung von Proben verwendet
und wurde im Anschluss zur ausfihrlicheren Charakterisierung auch am Fraunhofer ISE verwendet.

Die Zusammensetzung des Elektrolyten ist so gewahlt, dass eine ausreichende lonenleitung gegeben ist,
aber keine fir den Betrieb im Elektrolyseur ungewohnlichen Bedingungen vorliegen. Dies betrifft den pH-
Wert und den Einsatz eines Leitsalzes. Die lonenleitung muss bei katalytisch wirkenden Schichten hoch
sein, da hier ein hoher Strom flieBt. Ein niedriger pH-Wert ist hierzu grundsatzlich férderlich, solange nicht
mit zu sauren Bedingungen unrealistische Transpassivierungsprozesse angeschoben werden.

Ein Durchfahren eines Linear-Sweep-Voltammogramms mit niedriger Vorschubrate (<=1 mV/s)
ermaoglichte eine erste Einordnung des Korrosionsverhaltens, musste aber durch chronoamperometrische
Messungen (konstante Spannung Uber langere Zeit, vgl. Abbildung 39) erganzt werden.
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Abbildung 39: Beispiel einer chronoamperometrischen Messung mit 2V vs. SHE an einem unbeschichteten
Titan-Blech.

Es wurden Kontaktwiderstande (vgl. Abbildung 41) von sechs PTL-Titanblechen (vgl. Abbildung 42), die
zuvor von der Firma Aalberts beschichtet wurden, nach definiertem Testprotokoll bestimmt. Dabei wurden
alle Proben beidseitig mit derselben Materialkombination beschichtet, bis auf die Probe N. Hier wurde die
eine Seite mit Platin, die andere mit Gold beschichtet. An diesen Proben wurde ein ex-situ Korrosionstest
durchgeflhrt, und der Kontaktwiderstand vor und nach Korrosionstest vermessen. Der Kontaktwiderstand
der beschichteten Bleche wurde gegen eine Carbon-GDL gemessen (vgl. Abbildung 40); Anpressdruck
1.4MPa; Flache 1cm?, Strom 1A).

Zur Uberprifung der Vergleichbarkeit wurde sowohl eine GDL von der Firma Aalberts als auch eine GDL,
wie sie am Fraunhofer ISE verwendet wird (Sigracet GDL 29BA / SGL Carbon), eingesetzt und die
Messdaten verglichen. Die Messwerte vor dem Korrosionstest ergaben hohere Werte fir die GDL von
Aalberts als bei Sigracet 29BA, nach dem Korrosionstest waren sie vergleichbar. Insgesamt kénnen sie als
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vergleichbar angesehen werden. Typische Standardabweichungen der Messungen betragen
0.3mOhm*cm?, bis auf J (40mOhm*cm?2).

coated

(+) e
source i) Au B’:F sense (+)

GDL=

e sense (-)
Au i
e SOUrce ()

Abbildung 40: Messaufbau zur Bestimmung des Kontaktwiderstands. Links: gesamter Aufbau. Mitte:
vergoldete Zylinder mit Titanblech. Rechts: Schema des Messprinzips fir die Vierpunktmessung.
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Abbildung 41: Kontaktwiderstand ICR vor und nach Chronoamperometrie fir die GDL Sigaret 29BA (links)
fur die GBL der Firma Aalberts (rechts?).

sample material Probe am ISE
vorhanden, MaRe

A2 Ti+Pt 31%67mm
B2 Ti+Pt 35%80mm
C2 Ti +1r 46*68mm
F2 Ti+ Ru 30#80mm
] Ti+Pt 60*60mm

N Ti+Pt/Ti+Au 35mm*60mm

Abbildung 42: Vermessene Materialproben

Abbildung 43: verwendete Testzelle fir die
elektrochemischen Korrosionstests

2 Der ICR-Wert von F2, vor CA, ergab sich zu -0.24mOhm*cm2. Negative Werte ergeben sich durch die

Korrektur des Bulk-Widerstands der GDL in dieser Messung und sind auf statistische Fehler
zurlckzufidhren. Werte unter TmOhm*cm?2 kénnen nicht mehr gena

U gemessen werden.
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Abbildung 44 zeigt den Stromverlauf des Korrosionstests unter Verwendung der modifizierten Testzelle
.Flexcell” der Firma Gaskatel (vgl. Abbildung 43). Dabei wird ein Nafionschlauch als Luggin-Kapillare fiir
die Referenzelektrode verwendet. Die Gegenelektrode war ein Pt-beschichtetes Titanblech.

Gaskatel Zelle, RT; 0.5 M H2S04 + 0.1mg/l HF, 24h, 2V vs. RHE gg
100 \ NNV —C2
; — P2
10 4 J
c\-E- 3 —— N-Au
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= E \%_
Q ] L
T : \
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E ] \_...
5 ] —
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Abbildung 44: Stromverlauf des Korrosionstests (Chronoamperometrie, CA)

Bei den meisten Proben entspricht der Strom einer O2-Bildung durch Wasserspaltung. Die Platin-Schichten
A2, B2 und J zeigen einen ahnlichen Verlauf, wobei N-Pt einen etwa zehnmal geringeren Strom aufweist,
d.h. die katalytische Wirksamkeit ist entsprechend geringer. Bei J ist der Strom sehr gering. Auch ist hier
der Kontaktwiderstand vor und nach Korrosionstest sehr hoch. Sollte hier tatsachlich eine Platin-Schicht
vorliegen, dann hat sie keine Wirksamkeit.

Der abfallende Strom kann mit einer Oxidation der Pt-Oberflache zusammenhangen, die die katalytischen
Eigenschaften beeintrachtigt bzw. einen elektrischen Widerstand bildet, ohne aber einen hohen
Kontaktwiderstand auszubilden, vermutlich aufgrund der geringen Schichtdicke des Platinoxids. Bei C2 (Ir)
steigt der Strom zundchst an. Dies kann ebenfalls durch eine Oxidation hervorgerufen sein. Zum einen
wulrde man eine Oxidation des Ir bei 2V erwarten, zum anderen weist IrO2 eine sehr hohe katalytische
Leistungsfahigkeit fir eine O2-Bildung auf. Der Abfall nach 3000 Sekunden ware ein Hinweis auf weitere
Veranderungen in der Schicht, die zwar einen Anstieg in dem Kontaktwiderstand bewirken, der sich aber
in Grenzen halt.

Die Ru-Schicht (F2) fallt im Strom ab und steigt im ICR-Wert an. Ruthenium I6st sich bei 2V auf. Daher ist
ein weiterer Anstieg des Kontaktwiderstands fir langere Messzeiten zu erwarten. Die Au-Schicht (N-Au)
zeigt einen geringen Strom, der auf eine begrenzte katalytische Wirksamkeit zurlickgefihrt werden kann.
Der Kontaktwiderstand bleibt niedrig. Ordnet man die Kontaktwiderstande nach Chronoamperometrie in
eine Reihe, dann erhalt man: B2 = A2 = N-Au <= N-Pt=C2 <= F2 << J

Mit einem Widerstandslimit von 10mOhm*cm2 fallen alle Proben auBer J darunter, wobei F2 bei langerer
Testdauer vermutlich den 10mOhm*cm?2 Wert Ubersteigen wird. J fallt aus der Reihe.
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AP 7: Evaluation Stackhardware

AP 7.1: Anpassung Test-Hardware

Ziel des Arbeitspaketes:

Um den Short-Stack und den Full-Stack vermessen zu kdnnen, missen zunachst die zugehorigen
StackmeBstande an die zu messenden Druck und Temperaturbereiche angepaft sowie der sichere
AnschluB des Stacks an den Teststand sichergestellt werden.

Arbeitsergebnisse:

Nach mehreren Abstimmungsmeetings zwischen dem Fraunhofer ISE und dem Projektpartner Hoeller
Electrolyzer GmbH wurde das final besprochene Messprotokoll als automatisiertes Protokoll mit der
Teststandssoftware programmiert. Das Protokoll umfasst eine Laufzeit von 2000h und beinhaltet die
Charakterisierung des schon bereits konditionierten Stacks der Firma Hoeller Electrolyzer GmbH
(Performancetests, Degratations- bzw. Stresstests).

Aufgrund der sehr spezifischen Anforderungen des Stacks mussten am bereits vorhanden Teststandsystem
einige verfahrens- und softwaretechnische Anderungen vorgenommen werden.

Die LabView-Software zum Bedienen des Teststandes wurde angepasst, da wahrend des Betriebs zu jeder
Zeit gewahrleistet sein musste, dass die Kathodenseite mit keinem geringeren Druck als die Anodenseite
beaufschlagt wird. Darlber hinaus musste flr die geringen Leitfahigkeitsanforderungen des DI-Wassers
neue lonentauscherkartuschen integriert werden und das gesamte Teststandsystem auf 50 bar Gasdruck
abgedruckt werden. Aus sicherheitstechnischer Sicht war es bei dem geplanten Stack notwendig
Isolationswachter im Teststand zu integrieren. Flr den elektrischen und fluidischen Anschluss des Stacks
wurden sowohl Stahlflexschlauche und Kupferleitungen mit entsprechenden Stromanschlissen
vorgefertigt und auf Funktionalitat getestet.

AP 7.2: Langzeitcharakterisierung Short-Stack

Ziel des Arbeitspaketes:

In AP 7.2 wird die Performance des Short-Stack Uber Langzeitmessungen analysiert. Hierzu gehdren das
Break-in, kurze Qualifizierungsmessungen bei unterschiedlichen Betriebsfenstern sowie Strom-
Spannungskurven Uber einen Zeitraum von mehreren tausend Stunden.

Arbeitsergebnisse:

Es wurde durch die Firma Hoeller Electrolyzer GmbH kein Versuchs Stack geliefert, der charakterisiert
werden konnte.
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2.1 Wichtigste Positionen des zahlenmaB3igen Nachweises

Die Kosten flr die Bearbeitung des Vorhabens Uberstiegen geringfligig die vorkalkulierten Kosten.
Wesentlicher Kostenpunkt waren die Personalkosten, die gegentber der Vorkalkulation ca. 5% héher
ausfielen. Die héheren Personalkosten konnten durch geringer Material-, Reise-, Investitions- und Sonstige
Sachkosten ausgeglichen werden. Die Materialkosten fielen ca. 5% geringer aus. Die Reisekosten fielen
ca. 88% geringer aus. Die Investitionskosten fielen ca. 12% geringer aus. Die Sonstige Sachkosten vielen
ca. 62% geringer aus.

2.3 Notwendigkeit der Arbeit

Testzellen und -systeme, sowie geeignete Methoden fiir die Charakterisierung von CCMs und PTL/MPLs,
im Besonderen fir den erweiterten Betriebsbereich flr die PEM-Elektrolyse gelten nach wie vor als
Voraussetzung fur die Weiterentwicklung von Komponenten und Stacks und sind daher unabdingbar fir
die Weiterentwicklung von Elektrolyseuren.

Das Projekt hat sich die Entwicklung einer PEM-Elektrolysezelle zum Ziel gesetzt, die bei
Betriebstemperaturen dber 80 °C betrieben werden kann, wobei eine optimale Weiterentwicklung
angestrebt wurde, um eine Betriebstemperatur von bis zu 120 °C zu erreichen. Ein minimaler Druck von
30 bar wurde angestrebt. Die Konzeption, Auslegung und Fertigung der PEM-Elektrolysezelle wurden fir
Temperaturen bis 120°C und Drlicken bis 50bar durchgefiihrt. Aufgrund der Verzdgerungen beim Aufbau
des Teststandes, der damit verbundenen technischen Einschrankung des Teststandes und die
Nichtverflgbarkeit von MEAs flr den Temperaturbereich >80°C konnte der Auslegungsfall der PEM-
Elektrolysezelle nicht getestet werden. Es konnte ein stabiler und sicherer Betrieb bei 80°C und 40 bar
nachgewiesen werden.

Im Rahmen des Projektes wurde ein Teststand entwickelt und aufgebaut, der bei Temperaturen von
120°C und 50 bar betrieben werden kann. Der Teststand wurde vollstandig automatisiert und in Betrieb
genommen. Der PEM-Betrieb wurde aus bereits genannten Grinden bei 80°C und 40 bar nachgewiesen.
Zudem wurden im Projektverlauf umfangreiche ex-situ Materialscreenings zu PTLs und CCMs
durchgeflhrt. Zunachst wurden fir PTLs mittels Kraft-Weg-Charakterisierung die Materialdicken im nicht
verpressten und verpressten zustand erhoben und das mechanische Verhalten unter Last untersucht. Es
wurden Kraft-Weg-Kurven fir Anoden- und Kathodenmaterialien der Firma Hoeller Electrolyzer GmbH
und marktUbliche Materialien vermessen. Diese Untersuchungen waren relevant, um die mechanischen
Eigenschaften der Materialien zu ermitteln, die fir die Assemblierung der Testzelle und bei der Stack
Auslegung und Montage durch die Firma Hoeller Electrolyzer GmbH relevant waren.

Durch eine hydraulische ex-situ Charakterisierung der PTLs konnten Erkenntnisse Gber die fluidische
Durchstrombarkeit gewonnen werden. Der Schwerpunkt lag durch die Vorgabe von Hoeller Electrolyzer
GmbH auf einer horizontalen Durchstromung mit Stickstoff.

Die elektrische in-plane Leitfahigkeitsmessung der Katalysatorschichten einer CCM wurde gemeinsam mit
der Firma Hoeller Electrolyzer GmbH, sowie mit CCM-Herstellern als aussichtsreiche
Charakterisierungsmethode fiir CCMs identifiziert. Ein bereits bestehender Teststand zur
Leitfahigkeitseinrichtung fur Brennstoffzellen GDLs wurde auf die Anforderungen der PEM-Elektrolyse
Membranen angepasst. Die Messmethodik wurde weiterentwickelt. Es konnten erfolgreich reproduzierbar
Schichtwiderstande von 12 verschiedenen CCMs bestimmt werden. Der Schichtwiderstand stellt einen
interessanten Parameter zur Beschreibung einer CCM dar, der einfach und kostengiinstig ex-situ
gemessen werden kann.

Es folgten umfangreiche in-situ Materialscreenings zu PTLs und CCMs mit unterschiedlichen
Fragestellungen. Mit der entwickelten Testzelle wurden in-situ Messungen in einem breiten Temperatur-
(bis 80°C) und Druckbereich (bis 50 bar) durchgeflihrt. Die durch die Firma Hoeller Electrolyzer GmbH
bereitgestellten Schichtaufbauten wurden in-situ untersucht und Polarisationskurven vermessen. Die
Messungen (mit kommerziellen CCMs) zeigen eine gute Performance und zudem eine hohe
Reproduzierbarkeit. Sowohl die Temperaturwechsel als auch die H2-Druckwechsel resultieren in stabilen
Kennlinien, was auf eine gute Auswahl der verwendeten Titankomponenten hinweist. Die PTL-
Materialkombination auf der Anodenseite wurden durch die Firma Hoeller Electrolyzer GmbH auf
Grundlage der ex-situ Ergebnisse ausgewahlt und die BBP wurde auf diese Materialkombination
ausgelegt. Es konnten erfolgreich 21 verschiedene Kathoden-PTL Variationen vermessen werden. Diese
Ergebnisse wurde ausflhrlich ausgewertet und mit dem Projektpartner Hoeller Electrolyzer GmbH
besprochen. Es wurde eine Charakterisierung von CCMs verschiedener kommerzieller Hersteller
durchgeflhrt. Diese unterschieden sich in ihrem Membranmaterial, Membrandicke, Katalysatorsystem,
Edelmetallbeladung auf Anode und Kathode, sowie deren Verfligbarkeit und Preis. Es wurde eine 4cm2-
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Testzelle des Fraunhofer ISE mit vergoldeten Flowfield-Titankérpern fiir Anode und Kathode verwendet.
Als PTLs wurden flr alle Versuche mit der 4cm2-Zelle auf beiden Seiten 250um Titanvliese mit 200 nm
Platinbeschichtung verwendet. Ein Messprotokoll wurde entwickelt, um die am besten geeigneten CCMs
zu identifizieren. In Absprache mit dem Projektpartner Hoeller Electrolyzer GmbH konnten anhand der
Performance, Druckstabilitat, Gas-Crossover und weiterer Parameter eine geeignete CCM-Auswahl
getroffen werden. Es konnte erfolgreich der PTL-MPL Verbund mit unterschiedlichen marktverfligbaren
CCMs charakterisiert werden. Gemessen wurde bei 20bar und 80 °C fir unterschiedliche Stromdichten.
Die Zellkonfiguration wurde finalisiert und war Grundlage flr das Stack Design. Es wurden vor und nach
einem Korrosionstest, jeweils Kontaktwiderstande von sechs PTL-Titanblechen, die zuvor von der Firma
Aalberts beschichtet wurden, nach definiertem Testprotokoll bestimmt.

2.4 Verwertbarkeit der Ergebnisse

Testzellen und -systeme, sowie geeignete Methoden fiir die Charakterisierung von CCMs und PTL/MPLs,
im Besonderen fir den erweiterten Betriebsbereich flr die PEM-Elektrolyse gelten nach wie vor als
Voraussetzung fur die Weiterentwicklung von Komponenten und Stacks und sind daher unabdingbar fir
die Weiterentwicklung von Elektrolyseuren.

Die entwickelte PEM-Elektrolyse Testzelle konnte fir unterschiedliche CCMs und PTLs stabil und sicher bei
80°C und 40 bar betrieben werden. Die Nachfrage aus der Industrie fiir diesen Betriebsbereich ist hoch
und weiter anhaltend. Aufgrund der hohen Nachfrage konnte die PEM-Elektrolyse Testzelle bereits in
mehreren Folgeauftrage durch Industriekunden verwertet werden.

Der entwickelte PEM-Elektrolyse Teststand wurde vollstandig in Betrieb genommen und ist einsatzbereit.
Aufgrund der nicht gegeben Verfligbarkeit von CCMs flr den Betriebsbereich bis 120°C ist die Nachfrage
eingeschrankt. Der Teststand bietet die technische Voraussetzung, elektrochemische in-situ
Charakterisierungen flr den erweiterten Temperatur- (80 bis 120°C) und Druckbereich (bis 50bar)
durchzufihren.

Die Entwicklung der Messmethodik und Messeinrichtung fir die Ermittlung von Schichtwiderstanden von
CCMs war erfolgreich und ist ein wertvolles Werkzeug zur Charakterisierung von CCMs.

Die umfangreich durchgefihrten in-situ Materialscreenings zu PTLs und CCMs mit unterschiedlichen
Fragestellungen flhrten zu einem hohen Kompetenzzuwachs im Bereich der
Komponentencharakteristiken und einer Weiterentwicklung der Messmethodik. Beide Bereiche sind
Voraussetzung fur die Weiterentwicklung von Komponenten und Stacks und sind daher unabdingbar fir
die Weiterentwicklung von Elektrolyseuren. Die entwickelte in-situ Charakterisierungsmethoden dienen in
laufenden und nachfolgenden Projekten als Grundlage flr weitere Untersuchungen.

2.5 Relevante Ergebnisse von dritter Seite

Die wissenschaftlich-technische Situation zur Verfligbarkeit von Testzellen und Testsystemen fur den
erweiterten Temperatur- und Druckbereich wurde durch Beobachtung wissenschaftlicher Publikationen
regelmaBig betrachtet. Wahrend der Projektlaufzeit sind jedoch keine veréffentlichten Arbeiten dazu
bekannt geworden. Fir das Projekt relevante Fortschritte von anderen Stellen wurden, soweit moglich,
bei der Ausflihrung des Projektes bertcksichtigt.

2.6 Erfolgte oder geplante Veroffentlichungen

Im Rahmen des Projektes wurden keine Publikationen veroffentlicht.
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3. Anlagen
3.1 Erfolgskontrollbericht

3.2 Berichtsblatt
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