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1. Projektverlauf und Zusammenfassung

1. Projektverlauf und Zusammenfassung

1.1. Ausgangssituation und Problemstellung

Im Verbundprojekt MIMEMIZ wurde ein hoch integriertes Mikrobrennstoffzellen-
gesamtsystem entwickelt. Ziel war es, die hohe Leistungsdichte der Wasserstoff PEM
Brennstoffzelle mit den Vorteilen der Versorgungsinfrastruktur des flissigen Energietra-
gers Methanol zu verknipfen. Durch den Einsatz von extrem kleinen Strukturen wurde
ein frei skalierbarer Losungsansatz entwickelt der durch seine modulare Anordnung ei-
ne einfache Adaption sowohl zu héheren als auch geringeren Leistungsanforderungen
ermaglicht.

Abbildung 1-1 Funktionsmuster Mikrobrennstoffzellen gesamtsystem

Der Name Mikro bezieht sich bei Brennstoffzellenprodukten auf die Leistung und nicht
auf die BaugrofRe. Aus diesem Grund sind die auf dem Markt erhéltlichen Systeme da-
her entweder sehr grof3 und unhandlich oder extrem teuer. Hier lag der Ansatzpunkt der
Neuentwicklung. Um einen Innovationssprung in Richtung Groé3e und Kosten durchfih-
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1. Projektverlauf und Zusammenfassung

ren zu kbnnen, musste auf eine Miniaturisierung und neue Fertigungsverfahren zurtick-
gegriffen, beziehungsweise bestehende Fertigungsverfahren grundlegend Uberarbeitet
werden. Dazu waren kostenoptimierte Verfahren zur Herstellung von Hochtemperatur—
Membran-Elektroden-Einheiten und von Bipolarplatten, beispielsweise mittels der inno-
vativen Technologie des Hochdruck-Hydroforming, zu entwickeln. Zur Wasserstoffer-
zeugung fur die Brennstoffzelle war ein Mikromethanolreformer in den Stack zu integrie-
ren.

Grundlage fur die Miniaturisierung der Systemperipherie, den so genannten Balance of
Plant Komponenten, stellen Atztechniken aus den Herstellungsverfahren der Halbleiter-
technik dar. Somit kénnen Mikroreaktoren, Ventile und Pumpen in den gewlnscht ge-
ringen Abmalfien gefertigt werden.

Fur den sicheren Betrieb des Mikrobrennstoffzellengesamtsystems und zur Einsparung
von Systemkomponenten war ein innovatives Steuerungskonzepte und spezielle Rege-
lungsstrategien beim An- und Abfahren zu entwickeln.

Im Gegensatz zu den bisher bekannten Entwicklungen wurde im Rahmen des Projektes
Mimemiz eine vollstédndige Integration von BoP (Balance of Plant Komponenten), Re-
former und Brennstoffzelle angestrebt.

1.2. Aufgabenstellung und Zielsetzung im Projekt

Ziel des Projektes war die Entwicklung eines als Hybridsystem ausgelegten Mikro-
brennstoffzellengesamtsystems, d.h. es handelt sich um eine Kombination aus Brenn-
stoffzelle und Batterie. Dabei |&dt die Brennstoffzelle die Batterie tiber die der Strom be-
reitgestellt wird.

Es wurden die Folgenden Leistungsdaten angestrebt: ein Zielpreis von 400 € fur das
Gesamtsystem und eine Leistungsdichte fur die Brennstoffzelle von 200 Watt pro kg.
Die im System eingesetzte Brennstoffzelle soll dabei eine Leistung von 100 Watt, bei
einem Gewicht von 0,5 kg, liefern. Die erforderliche Batterie soll maximal 0,5kg wiegen.
Die volumetrischen Abmal3e des Brennstoffzellensystems sollen 1 Liter nicht Gberstei-
gen und es wird eine hohe Energiedichte angestrebt (1000 Wh/l).

Im Rahmen des Projektes war der Aufbau und Betrieb eine eines Demonstrators vorge-
sehen mit dem eine Lebensdauer von 2000h angestrebt wurde. Als reelle Produktappli-
kation sollte die Verwendung des entwickelten Mikrobrennstoffzellengesamtsystems als
Antrieb in einem Golf-Caddy aufgezeigt werden.



1. Projektverlauf und Zusammenfassung

1.3. Struktur und Ablauf des Projektes

Fur das Projekt MIMEMIZ war eine Projektlaufzeit von drei Jahren vorgesehen die sich
in verschiedene Projekt- bzw. Optimierungsphasen aufteilte, aus denen sich sieben Ar-
beitspakete mit den entsprechenden Unterarbeitspaketen ergaben. Diese sind im Nach-
folgend dargestellt.

1.3.1. Arbeitspaket 1000: Auslegung Mikrobrennstoff  zellensystem

Zielsetzung und beteiligte Partner:
Simulationen und Auslegung des Mikrobrennstoffzellengesamtsystems
(OWI, EVT, IMT, BASF, Schuler, Kom-Tron, Haseke)

Arbeitsinhalte:

Im Arbeitspaket Auslegung Mikrobrennstoffzellensystem sollte die Optimierung der Mik-
robrennstoffzelle hinsichtlich Grée, Leistungsklasse, Warmehaushalt und sonstiger
Funktionen erarbeitet werden, wozu auch die Endplatten und die Dichtungs- und An-
schlusstechnik gehort. Weiter sollte die Anordnung des Gesamtsystems und damit die
Integration der einzelnen Komponenten festgelegt werden.

Arbeitsschritte:

AP 1100: Spezifikation Lastenheft

In diesem Arbeitspaket war ein Lastprofil des bestehenden elektrischen Golfcaddys
aufzunehmen. Auf Basis mehrerer Lastprofile sollte ein Lastenheft erarbeitet werden,
dass die Systemspezifikation darstellt und z.B. fur eine komplette 18-Loch Runde einen
ausreichenden Energiebedarf mit entsprechenden Sicherheitszuschlagen bereitstellen
kann.

AP 1200: Thermodynamische und elektrische Bilanzierung

Im Rahmen des Arbeitspaketes war eine thermodynamische Betrachtung des Mikro-
brennstoffzellensystems durchzufuhren. Dafir war mittels Matlab-Simulink eine statio-
nare Gesamtsystemsimulation aufzustellen und Potentiale zur Warmerickgewinnung
sowie Moglichkeiten der Warmeabfuhr auszumachen. Mittels einer elektrischen Bilan-
zierung sollte eine optimale Verschaltung der Komponenten erreicht werden.
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AP 1300: Erstellung Pflichtenheft
Nach Vorliegen des Lastenheftes war mit Hilfe der thermodynamischen und elektri-
schen Bilanzierung das Pflichtenheft zu erarbeiten. Hierfir waren die Anforderungen

aus dem Lastenheft gegeniiber den machbaren und der unter Kosten- und Gréf3enge-
sichtspunkten realisierbaren Lésungsmoglichkeiten abzugleichen und gemeinsam mit
den Projektpartnern die Systemanforderungen zusammenzufassen und festzulegen.

Notwendige Ausgangsdaten:
Als Ausgangsdaten waren die Lastprofile verschiedene Golfkurse heranzuziehen um
den Energiebedarf fur die Mikrobrennstoffzelle abschatzen zu kénnen.

Ergebnis:

Als Ergebnis des Arbeitspaketes sollte ein gemeinsam verabschiedetes Pflichtenheft fur
die Einzelkomponenten und das Gesamtsystem vorliegen. Dieses sollte als Datenquelle
fur alle folgenden Arbeitspakete dienen.

1.3.2. Arbeitspaket 2000: Mikro Stack

Zielsetzung und beteiligte Partner:
Konzept, Konstruktion und Aufbau eines Mikrobrennstoffzellenstacks
(Schuler, EVT, BASF, OWI, Kom-Tron)

Arbeitsinhalte:

Fur die Entwicklung der Mikrobrennstoffzelle waren zunachst die Schnittstellen und Di-
mensionen zu klaren. Besonderes Augenmerk musste bei den Bipolarplatten auf das
Flowfielddesign, die Umformbarkeit des Blechmaterials, die zusatzlichen Funktionen
der Kuhlung sowie die zugehdrige Fertigungstechnologie bei erhdhten Umformdriicken
gelegt werden. Die Entwicklung der Dichtung erfolgte in Bezug auf die Kosten und die
Funktion und die Materialbestandigkeit. Dabei waren die in der Anwendung herrschen-
den Temperaturen zu bertcksichtigen. Folgende Arbeitsschritte waren dazu erforder-
lich:

- Auslegung der SpritzgieRwerkzeuge

- Auswahl und Weiterentwicklung geeigneter Dichtungsmaterialien auf der Basis von
Silikoneleastomeren.

Ein Bestandteil des AP 2000 war die Erforschung und Entwicklung einer neuen, platin-
reduzierten MEA, die fir die Anwendung optimiert ist. Fur die Entwicklung der neuen
MEA sind von BASF 20 Monate Entwicklungszeit veranschlagt worden. Allerdings wur-
den schon fur die ersten beiden Entwicklungszyklen eine ausreichende Anzahl von

-4 -



1. Projektverlauf und Zusammenfassung

MEAs mit hoher Platinbeladung bereitgestellt, so dass die Brennstoffzellenstack und —
systementwicklung insbesondere in Richtung Korrosionsoptimierung der Bipolarplatten
durch die Partner aufgenommen werden konnten. Insgesamt waren fur die Entwicklung
des Mikro Stacks drei Iterationsstufen eingeplant worden.

Abbildung 1-2 Komponenten Mikro Stack

Arbeitsschritte:

AP 2100: Stackauslegung

Es sollte eine Stackstruktur ausgelegt werden, welche mit dem Reformer, dem Brenner
und allen sonstigen Komponenten zusammengefligt werden kann. Die Schnittstellen
zwischen den einzelnen Komponenten waren hier klar festzulegen und ein Kihlkonzept
zu integrieren. Die mitwirkenden Partner sollten Schuler bei der Auslegung des Sys-
tems sowie der Festlegung der Schnittstellen fir die Zusammenfiihrung zu einem Ge-
samtsystem unterstitzen.

AP 2200: MEA -Entwicklung

Im Rahmen des Arbeitspaketes Mikrobrennstoffzellenstack sollte BASF eine kosten-
gunstige und leistungsstarke Hochtemperatur-MEA entwickeln, welche die Charakteris-
tika des Stacks bestimmt und die Anforderungen an den Reformer und die Leistungs-
elektronik definiert. BASF sollte sowohl eine neue MEA entwickeln sowie Forschungs-
ergebnisse aus laufenden Arbeiten und geplanten Projekten einbringen als auch die
Projektpartner bei der Konzeption des Hochtemperatur-PEM Stacks und —Systems un-
terstitzen. Weiter sollte die Bereitstellung von zuverlassigen MEAs fir den Mikro-Stack
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sichergestellt werden. BASF sollte fur die drei Generationen des Stacks die jeweils bes-
ten MEAs zur Verfigung stellen. In Abstimmung mit den Partnern EVT und Schuler
wurden geeignete MEA-Designs konzipiert, die den Anforderungen des Lastenheftes
und des vorlaufigen Stack-Designs entsprachen. Mit diesem Design sollte die erste Ge-
neration des HT-PEM-Brennstoffzellensystems gebaut werden.

In Zusammenarbeit mit Schuler und EVT wurden fiir das innovative Stackdesign mit in-
tegriertem Reformer und neuartigen Bipolarplatten entsprechend optimierte MEA-
Designs konzipiert.

Sowohl die Standard-Elektrode mit hoher Katalysatorbeladung als auch verschiedene,
neu zu entwickelnde Elektroden mit reduzierter Platinbeladung wurden von BASF gelie-
fert und in Tests evaluiert. Auf Basis dieser Ergebnisse wurden in weiteren Iterationen
die Elektroden optimiert und in der MEA getestet. Das Ziel sollte eine Reduktion der Pt-
Beladung der MEA um etwa 40% bei gleich bleibender Leistung sein. Nachdem die
neue, platinreduzierte Elektrode in Einzelversuchen erfolgreich getestet wurde, sollte
eine Parameterstudie angeschlossen werden. Verschiedene Parameter, die erfah-
rungsgemal kritisch oder schwer konstant zu halten sind, waren zu variieren und ihr
Einfluss auf die Leistung zu bestimmen. Bei erfolgreichem Einsatz sollte die neue Elekt-
rode anschlielend aus der Forschung in die Produktion gegeben und die Versuche zur
Herstellung auf der Maschine durchgefiihrt werden.

Die Anforderungen von Haseke und von den Stackpartnern an die Betriebsbedingun-
gen, der Reformatgaszusammensetzung und den Zyklen sollten auf einem Prifstand
berticksichtig und nachgebildet werden.

Die Funktionalitdt einer MEA mit reduzierter Platinbeladung auf der Anode von etwa
40% sollte in erfolgreichen Einzelzellentests nachgewiesen werden und dem Stack in
der dritten Generation zuverlassig zur Verfigung stehen.

Entsprechend dem vereinbarten MEA-Design wurden Toolings hergestellt, mit denen im
MEA-Handlabor die notwendige Anzahl von MEAs fur Einzelzellentests, Short-Stacks
und Stacks produziert werden kénnen.

In diesem Arbeitspaket sollte der MEA-Assembling-Prozess auf die neuen Elektroden
angepasst werden, um ein optimales Interface herzustellen. Das geschah zum Teil si-
multan zur Elektrodenentwicklung und in deren Anschluss.

In einem weiteren Arbeitsschritt sollte geprift werden, wie die neuen Materialien in der
Produktionsanlage eingesetzt werden kénnen und ggf. Modifikationen durchgefihrt
werden.

BASF hatte beratende Funktion in der Entwicklung und Anpassung der Bipolarplatten.
In Zusammenarbeit mit den Partnern sollten die Dimensionen der MEAs, Loécher fir
Gaszufuihrung, Einsatz von hard-stops und einzustellende Kompression der MEA fest-
gelegt werden. Auch die Dicken- und Formtoleranzen der verschiedenen Komponenten
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sollten aufeinander abgestimmt werden, ebenso wie das Konzept zur Behebung von
Fehlern wahrend des Stack-Assembling (z.B. Austauschbarkeit einzelner MEAs / Dich-
tungen / Zellen).

Auch bei den ersten Tests der Bipolarplatten stand BASF beratend zur Seite. Zusam-
men mit den Partnern sollten die Testbedingungen fir BPP-Materialien definiert wer-
den, die die korrosiven Bedingungen in der Hochtemperatur-Brennstoffzelle simulieren.
BASF sollte die neuen MEAs und Designs produzieren und nach zuvor definierten Be-
dingungen in-situ und ex-situ testen. Die MEA-Designs wurden im Anschluss den Part-
nern flr weitere Praxistests uUberlassen werden.

Das von den Partnern selektierte MEA-Design sollte mit den neuen Elektroden und der
angepassten Membran kombiniert und in die MEA-Produktion tberflhrt werden, damit
in der dritten Stack-Generation eine MEA genutzt werden konnte, welche die Ziele der
Kostenoptimierung und Stabilitat unter den Systembedingungen erfullt.

AP 2300: Entwicklung Bipolarplatte

Die Auslegung sowie die Konzeption des Brennstoffzellensystems aus den AP 1000,
AP 2100 und 2200 waren die wesentlichen Vorraussetzungen fur die Entwicklung der
metallischen Bipolarplatte. Die Fertigung sollte mit der wirkmedienbasierten hydrostati-
schen Streckumformung (Hydroforming) erfolgen. Dieses Verfahren erlaubt das Ein-
bringen von feinsten, mal3haltigen Kanalen, ohne dass es zu einem NachflieRen und
damit zu einem Verzug des Bleches kommt. Die Fertigungstechnik musste fiur die Her-
stellung dieser Zellbleche auf die hohen Driicke von ca. 3000 bar angepasst werden.
Die vorhandenen Hydroformpressen mussten dazu mittels Aufnahmen, Adapter und
spezieller hochdrucktauglicher Komponenten aus Leitungen und Handpumpen ange-
passt werden. Die so entstandene, auf miniaturisierte Zellblechfertigung angepasste
Hydroformpresse erméglichte damit die weitere Entwicklung und spatere Handstral3en-
fertigung der bendtigten, metallischen Bipolarplatten.

In den parallel ausgefuhrten Arbeitsschritten im AP 2300 sollten die Anforderungen an
die neue Struktur der metallischen Bipolarplatte aus einer Folie durchgefiihrt werden.
Dabei wurde zunachst das Flowfield derart entwickelt, dass es entsprechend dem neu-
en Ansatz aus nur noch einer umgeformten Folie erstellt werden kann. Dazu waren die
Kanalbreiten und Tiefen, die aktive Flache, sowie die Dimensionierung der Einlauf und
Versorgungsbohrungen aus den vorhergehenden AP zu berlcksichtigen. Gleichzeitig
musste aber auch das nétige Design-Konzept fir eine aktive Kiihlung beachtet werden.
Die sich daraus ergebende Flowfieldstruktur wurde im Anschluss in ihre wesentlichen
Detailpunkte zerlegt, die in der Folge nun, separat untersucht und optimiert werden
konnten. Dies erfolgte zum Teil mit Hilfe von Berechnungen aber auch durch direkte
Versuche. Ein ganz wesentlicher Einfluss auf die Ausgestaltung kam dabei aus dem zu
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verwendenden Material, welches ebenfalls in Vorversuchen auf seine Eignung in Bezug
auf Korrosions- und Kontaktwiderstande untersucht wurde. Nachdem alle Detailpunkte
der konstruktiven Flowfield-Ausbildung an das Materialverhalten in Bezug auf Umform-
barkeit, benétigten Druck, erreichte Kanaltiefe und Kanalgeometrie gelést wurden,
konnte das Gesamtwerkzeug auf Basis dieser Vorergebnisse konstruiert und gefertigt
werden. Gemeinsam mit den noétigen Aufnahmen und Adaptern war die Fertigung an
dieser Stelle problemlos durchzufiihren. Fiir den Fall das sich Anderungen, z.B. aus
stromungstechnischer Sicht, ergeben haben, konnte der konstruktive Aufwand mit Hilfe
dieses Baukastensystems auf ein Minimum reduziert werden. Nur noch die von dieser
KorrekturmalRnahme beeinflussten Elemente mussten verandert und im Detail unter-
sucht werden. Aufnahmen/Adapter sowie der Rest des Flowfields konnten direkt tGber-
nommen werden. Teilweise konnten die Werkzeuge der Voruntersuchungen aus gut
und einfach zu bearbeitenden Messinglegierungen erstellt werden. Eine besondere
Standzeit war flr diese Werkzeuge nicht gefordert, was den Kostenaufwand dieser
Vorgehensweise gering halten sollte.

Es war geplant die ersten fertig gestellten Zellbleche der ersten Iterationsstufe an das
folgende Arbeitspaket 2400 zur Integration der Dichtung zu Gbergeben, die ein wesent-
liches Element in der Funktionsweise dieser Zelle darstellte. Das metallische Zellblech
war alleinig nicht in der Lage alle Funktionen der Bipolarplatte zu Gibernehmen. Ein Teil
dieser Aufgaben, wie die Randdichtung, der Hohenausgleich, die vollstdndige Ausbil-
dung der Randkanale sowie die Einstrémung und Abdichtung im Einlaufbereich muss-
ten daher von einer adaptiven Dichtung tbernommen werden. Deren Lage und kon-
struktive Ausbildung war an dieser Stelle bereits weitestgehend festgelegt und wurde
an den nachfolgenden Entwicklungsschritt weitergereicht.

AP 2400: Entwicklung Dichtungskonzept

Zur Auslegung der Dichtung und Uberprifung des Dichtungsdesign sollten in diesem
Arbeitspaket Simulationen eingesetzt werden. Nach Auswahl der Dichtungsmaterialien
sollten Vertraglichkeitsversuche mit den verschiedenen Dichtungswerkstoffen durchge-
fuhrt werden. In jedem Entwicklungsschritt wurden Definitionen von Entwicklungszielen
fur die Weiterentwicklung der Dichtungswerkstoffe in Bezug auf die neuen Anforderun-
gen (Temperatur und Medienbestandigkeit) festgelegt. Ziel war es eine geeignete
Werkstoffauswahl zu treffen.

Zur Fertigung und spateren Produzierbarkeit musste das SpritzgieRBwerkzeug fur die
Dichtung, insbesondere unter der Berucksichtigung der zur Verfiigung stehenden Platz-
verhaltnisse sowie der speziellen Geometrie einer metallischen Bipolarplatte fur die
Aufbringung der Dichtung, besonders genau ausgelegt werden.
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Gemeinsam mit Schuler arbeitete SKF an der Fertigung von Bipolarplattenprototypen
mit einem geeigneten Dichtungskonzept. Fir einen ausreichenden Elastomer- Metall-
verbund war eine Vorbehandlung der metallischen Bipolarplatte nétig.

Notwendige Ausgangsdaten:

Zur Bearbeitung dieses Arbeitspaketes waren die Ergebnisse aus AP 1000 und AP
4200 notwendig. Insbesondere waren die Ergebnisse aus AP 2100 und 2200 wichtig.
Die Verschaltung des Gesamtsystems und das Kihlkonzept waren fur die Stackausle-
gung grundlegend.

Ergebnis:

Es sollte ein Mikrobrennstoffzellenstack mit modularem Aufbau erarbeitet werden, wel-
cher problemlos mit den restlichen Komponenten verschaltet werden kann und in Hin-
sicht auf die gesteckten Ziele des Pflichtenheftes optimiert war.

1.3.3. Arbeitspaket 3000: Mikro Reformer

Zielsetzung und beteiligte Partner:
Konzept, Konstruktion und Aufbau eines Mikroreformers
(OWI, Schuler, IMT)

Arbeitsinhalte:

Im Rahmen der Entwicklung des Mikroreformers musste ein katalytisch beschichteter
Warmetauscher und Reaktor entwickelt und hergestellt werden. Dies sollte zweckméaRig
ebenfalls mit den neuen Methoden des Hochdruck-Hydroformings geschehen, wodurch
verbesserte Qualitdten in Bezug auf den Wirkungsgrad gerade bei kleinsten Bauteilen
erwartet wurden. Aul3erdem sollte ein katalytischer Brenner, ein Startup Brenner sowie
eine Verdampfereinheit entwickelt werden, die so zu gestalten waren, dass eine Integ-
ration mit dem Reformer im Gesamtsystem maoglich wurde. Flr dieses Arbeitspaket wa-
ren ebenfalls drei Iterationsstufen vorgesehen.



1. Projektverlauf und Zusammenfassung

Abbildung 1-3 Funktionsmuster Mikroreformer
Arbeitsschritte:
AP 3100: Reformer- / Verdampfereinheit, Katalysatorauswahl, Integration im Stack

und Warmemanagement

Es war eine Reformereinheit in Form eines beschichteten Mikro Warmetauschers mit-
tels des Verfahrens des Hochdruck-Hydroforming zu entwickeln. In einer gemeinsamen
Tatigkeit zwischen OWI und Schuler sollte das Konzept sowie dessen Umsetzung ent-
wickelt werden, das auf dem gleichen Design-Konzept der Kanalstrukturen aus nur ei-
nem umgeformten Blech aufbaut. Damit sollte die Reformereinheit direkt in den Stack
integriert werden. Hierzu waren aber umfangreiche Berechnungen und Simulationen
durchzufiihren. Als Ruckfallszenario, war es aber moglich den Reformer auch als ei-
genstandige Losung zu betreiben.

Dabei sollte in Zusammenarbeit mit Katalysatorherstellern der optimale Katalysator
identifiziert werden. In der Reformereinheit sollte gleichzeitig ein Verdampfer mitentwi-
ckelt werden. Beide Einheiten sollten ein Bauteil ergeben und waren Uber ein optimales
Warmemanagement im Brennstoffzellenstack zu integrieren.

AP 3200: Katalytischer Brenner, Integration im Stack und Warmemanagement

Zum Starten des Brennstoffzellensystems, zum Aufrechterhalten der Reformierungsre-
aktion sowie der Verdampfung des bendtigten Wasser- Methanolgemisches sollte in
diesem Arbeitspaket ein katalytischer Brenner ausgelegt werden, welcher in den Stack
zu integrieren war. Ein Warmemanagement war auszuarbeiten.

AP 3300: Betriebsstrategieentwicklung, An- Abfahrprozedur, dynamische Simulati-
on, stationdre Bedingungen, Entscheidung Shiftstufe ja / nein

Fur den Betrieb der Demonstratoren waren Betriebsstrategien zu erarbeiten. Stationare
Simulationen sollten zeigen ob eine zuséatzliche CO-Reinigung tber eine Shiftstufe not-
wendig wirde oder ein anspruchsvolles Thermomanagement realisiert werden muss.
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1. Projektverlauf und Zusammenfassung

Zusatzlich waren dynamische Simulationen des Gesamtsystems geplant, um An- und
Abfahrverhalten des Systems zu bestimmen.

AP 3400: Umsetzung und Fertigung eines Reformers

Schuler sollte die bendtigten Reformerbleche mittels Hydroforming herstellen. Die Vor-
gehensweise wurde analog zur Entwicklung des Flowfields fur die Bipolarplatte durch-
gefuhrt (s.0.).

Notwendige Ausgangsdaten:
Zur Durchfuhrung des Arbeitspaketes waren Informationen aus AP 1000 sowie AP
2000 notwendig. Insbesondere waren Daten zu den Schnittstellen mit dem Mikro
Brennstoffzellenstack wichtig.

Ergebnis:

Ziel in diesem Arbeitspaket sollte es sein eine kompakte Mikro Reformer Einheit, eine
Verdampfereinheit und einen katalytischen Brenner zu entwickeln, welche der geomet-
rischen Form des Brennstoffzellenstacks entsprechen und sich problemlos mit dem
Stack zu einem Bauteil integriert lassen. Auch sollten die Ziele aus dem Pflichtenheft
erfallt werden.

1.3.4. Arbeitspaket 4000: BOP Balance of Plant Komp onenten

Zielsetzung und beteiligte Partner:

Entwicklung, Integration von Balance of Plant Komponenten (Mikroventile, Mikropum-
pen, Mikrowarmetauscher(Stackkihlung) und Steuerungskonzeption)

(IMT, Kom-Tron EVT, Schuler,)

Arbeitsinhalte:

In diesem Arbeitspaket sollte die elektrische Schaltung, Regelung und die Mikro System
Peripherie entwickelt werden. Dazu kamen die Entwicklung der elektrischen Energie-
versorgung und der Umwandlungsprozesse, sowie die Umsetzung des Hybridkonzepts
und die Integration von DC-DC Wandlern mit hohem Wirkungsgrad. Wahrend der Ent-
wicklung waren vor allem der niedrige Energieverbrauch des Gesamtsystems und die
kompakte Bauweise sowohl der Einzelkomponenten als auch des Gesamtsystems zu
beriicksichtigen. Der Methanoltank sollte lageunabhangig ausgelegt werden, d.h., dass
Uber den erzeugten Unterdruck der Methanolférderpumpe ein Stempel im Tank das Vo-
lumen zur Ansaugstelle hin reduziert.
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1. Projektverlauf und Zusammenfassung

Arbeitsschritte:

AP 4100: Auswahl hochwertiger Mikropumpen und -ventile, Integration in die Mikro
System Peripherie, Schnittstellenmanagement

Anhand der im Pflichtenheft festgelegten Daten sollten im Rahmen dieses Arbeits-
paketes die benétigten Mikropumpen und -ventile ausgelegt werden. Es waren dazu
geeignete auf dem Markt erhéltliche Mikropumpen und -ventile auszuwahlen. Diese
sollten verschiedenen Tests unterzogen werden, um deren Eignung zu Uberprifen. Auf
Grundlage der ausgewahlten Mikropumpen und -ventile sollte der Entwurf und die Ent-
wicklung des mikrofluidischen Systems statt finden. Basis der Mikro System Peripherie
sollte eine Grundplatte sein, die eine kompakte und modulare Integration in das Ge-

samtsystem ermdglicht. Die Grundplatte muss alle nétigen Schnittstellen zum An-
schluss der weiteren Komponenten wie z.B. Mikro Reformer und Mikro Stack zur Verfu-
gung stellen. Anschlie3end sollte eine Umsetzung der Entwicklung in eine prototypische
Fertigung statt finden.

AP 4200: Entwicklung eines mdglichst konvektiven Kiihlkonzepts

Im Rahmen dieses Arbeitspaketes sollten mdgliche Kuhlkonzepte hinsichtlich ihrer Eig-
nung und Realisierbarkeit untersucht werden. Dazu sollten verschiedene Positionie-
rungs-maoglichkeiten des Kihlsystems im Bereich des Mikro Stacks Uberprift und ge-
eignete Varianten festgelegt werden. Auf dieser Grundlage mussten Warmetauscher
entwickelt werden, die eine einfache Integration in das Gesamtsystem ermoglichten.

Dabei war ein wesentlicher Aspekt eine modulare Bauweise, um eine maximale Flexibi-
litat zu gewaébhrleisten. Die Warmetauscher sollten im institutseigenen Reinraum im
Rahmen einer Prototypenfertigung hergestellt und den Projektpartnern zu Testzwecken
zur Verfugung gestellt werden. In anschlielenden Tests musste das Konzept Uberprift
und ggf. in iterativen Arbeitsschritten unter Berticksichtigung der Erkenntnisse optimiert
werden.

AP 4300: Entwicklung Steuerung

In diesem Arbeitspaket sollte die Steuerung entwickelt werden. Fur die Auslegung der
Steuerung sollte das System aus Riucksicht auf die Kosten so minimal wie mdglich aus-
gelegt werden, auch um die Anforderungen an die Komponenten klein zu halten.

Um einen Wirkungsgrad des Gesamtsystems von Uber 25 % bezogen auf den Heizwert von
Methanol zu erreichen, musste insbesondere der Eigenenergieverbrauch der Steuerungsbautei-
le klein gehalten werden. Daflir waren im Platinenlayout Vereinfachungen sowie regelungstech-
nische Optimierungen durchzufihren.
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1. Projektverlauf und Zusammenfassung

AP 4400: Hybridisierung, Batterieauswabhl
Fur die Hybridisierung und die Batterieauswahl war zunéchst ein Hybridkonzept auszu-
arbeiten welches sowohl den Leistungsbedarf flr Spitzenleistungen als auch die Aufla-

dezeiten im Stillstand beriicksichtigte. Hierfir war insbesondere eine geeignete Batterie
auszuwahlen, die die Anforderung hinsichtlich schnellen Aufladens sowie schneller und
hoher Leistungsbereitstellung erfillte. AnschlieBend war das Hybridisierungskonzept
auf eine Hardware umzusetzen und in die Gesamtsteuerung zu integrieren.

Notwendige Ausgangsdaten:

Zur Realisierung des Arbeitspaketes waren die Ergebnisse oder Teilergebnisse aus den
APs 1000, 2000 und 3000 notwendig. Festgelegte Anschlussschnittstellen aus dem
Pflichtenheft mussten eingehalten werden. Abmalie des Stacks und des Reformers zur
Anpassung der Grundplatte und der Kuhlkorper mussten festgelegt werden. Weiter wa-
ren die Leistungsdaten des Mikro Stacks und Mikro Reformers zur Auslegung des
Kihlkonzepts erforderlich. Die Menge und Zusammensetzung der Medien waren vorher
festzulegen.

Ergebnis:

Es sollte eine auf einer Grundplatte integrierte Mikro System Peripherie mit den bend-
tigten Anschliissen sowie ein in dem Stack zu befestigender oder im Stack zu integrie-
render Warmetauscher und eine Funktionsbeschreibung und Charakterisierung der
Komponenten enthalten sein.

1.3.5. Arbeitspaket 5000: Integration Mikrobrennsto  ffzelle

Zielsetzung und beteiligte Partner:
Integration der einzelnen Komponenten in ein Gesamtsystem.
(EVT, Schuler, OWI, IMT, BASF, Kom-Tron, SKF, Haseke)

Arbeitsinhalte:

Die Integration des Brennstoffzellensystems bedurfte des Zusammenbaus der einzel-
nen Komponenten zu einem funktionierenden Gesamtsystem. Hierfir war maf3gebend,
dass die in den Arbeitspaketen definierten Schnittstellen eingehalten wurden. Beim Zu-
sammenflgen der einzelnen Komponenten sollte auf ein Bordelverfahren zurtickgegrif-
fen werden, wodurch insbesondere eine gleichmé&Rige Druckverteilung zwischen den
Komponenten zu gewahrleistet war und der aufwendige Zusammenbau der Komponen-
ten u.a. die Verschraubungen entfallen sollten.
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Die Einzeltests der Komponenten sollten in diesem Arbeitspaket durchgefuhrt werden.
Zu diesem Zweck musste am OWI ein Refomer und Abgasbrennerprifstand und ein
Mikrobrennstoffzellenprifstand erstellt werden.

Diese Prufstdnde mussten neu erstellt werden, da bisherige Prifstande am OWI fir
wesentliche gro3ere Systeme ausgelegt waren.

Bei den Komponententests mussten Ergebnisse zu den einzelnen Komponenten und
deren Zusammenspiel ermittelt werden, um diese weiter optimieren zu kénnen.

Es erfolgte der Aufbau von 3 Gesamtsystemen mit jeweils einem Revisionsschritt. Ins-
gesamt waren damit drei Evolutionsstufen geplant. Eine Revision von AP 1000 sollte
durchgefuihrt werden, um zu kontrollieren ob gravierende Fehler gemacht wurden. Erst
in der dritten Revision sollten Tank und AuRenbox integriert werden. Insgesamt sollten
von der dritten Version zwischen 2-6 Demonstratoren gefertigt werden. Die dritte Versi-
on sollte in einem Feldtest erprobt werden.

Arbeitsschritte:

AP 5100: Fertigung

Es sollten alle Einzelkomponenten Mikro Stack, Mikro Reformer mit Verdampfereinheit
und katalytischem Brenner so gefertigt werden, dass sie Uber ihre definierten Schnitt-
stellen zu einem Demonstrator verbaut werden konnten. Dabei war bereits auf die In-
dustrialisierung des Fertigungsprozesses, insbesondere auch auf die Aufbringung der
Dichtungen, zu achten. Die bendétigten Balance of Plant BoP Komponenten wurden
ebenfalls in diesem Arbeitsschritt zur Verfigung gestellt und waren in die jeweiligen
Bauteile einzuftigen.

AP 5200: Einzelkomponenten Test

Die gefertigten Einzelkomponenten Mikroreformer und Mikrobrennstoffzellen sowie die
BoP Komponenten sollten separat auf Einzelteststanden auf Ihre Funktionstiichtigkeit
hin getestet werden. Somit konnten die Einzelkomponenten im Vorfeld optimiert werden
und maogliche Fehler vermieden werden.

AP 5300: Zusammenbau Demonstrator

Die fertigen und getesteten Einzelkomponenten Mikro Stack, Mikro Reformer mit Ver-
dampfereinheit und katalytischem Brenner sollten in einem Bérdelungsverfahren (oder
einem ahnlichen Verfahren) zu einem Demonstrator zusammengefugt werden, um u.a.
auf Verschraubungen verzichten zu kénnen. In der dritten Version sollte der Methanol-
tank und das Gehéause integriert werden.
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Notwendige Ausgangsdaten:
Erkenntnisse und Ergebnisse aus den Arbeitspaketen AP 1000, AP 2000, AP 3000 und
AP 4000 waren fir die Realisierung des Arbeitspaketes notwendig.

Ergebnis:

Ziel war der Erhalt von Demonstratoren fur Feldtests, Demonstrationseinheiten fir Kun-
denprasentationen sowie Systemen, welche ihre Funktion in Dauerversuchen unter
Beweis stellen sollten.

1.3.6. Arbeitspaket 6000: Systemtests

Zielsetzung und beteiligte Partner:
Integration der einzelnen Komponenten in ein Gesamtsystem.
(OWI, Haseke)

Arbeitsinhalte:

In diesem Arbeitspaket waren die Systemtests durchzufiihren. Zu diesem Zweck muss-
te am OWI ein Mikrobrennstoffzellengesamtsystemprifstand gefertigt werden.

Im Rahmen der durchzufihrenden Dauertests sollte gezeigt werden, dass das Brenn-
stoffzellensystem die hohen Zielanforderungen an die Dauerhaltbarkeit erfillt. Daftr
wurden die Mikrobrennstoffzellengesamtsysteme auf einem Prifstand installiert und
komponentenweise charakterisiert und dann im Zusammenbau getestet. Anschlie3end
war geplant einen 2000 h Dauerlauftest durchzufiihren. Nach dem Test sollten die ein-
zelnen Komponenten analysiert und dokumentiert werden um Aufschluss Uber
Schwachstellen und Potentiale zu bekommen.

Angestrebt waren 2000 h Dauerversuche mit dem System 2 und 3 und zusatzlich Feld-
tests mit System 3.

Durch den Aufbau mehrerer funktionsfahiger Golf-Caddies sollte die Leistungsfahigkeit
der Brennstoffzelle, sowohl in Teststdnden als auch im Feld getestet werden.

Arbeitsschritte:

AP 6100: 2000 h Dauerlauf

In diesem Arbeitsschritt waren die Versuchstande fur die Daueruntersuchungen von
2000 h aufzubauen. Insbesondere sollten die Versuchstande Bedingungen unter rea-
lem Einsatz simulieren kdnnen. Hierflr war eine Versuchsprozedur entwickelt worden,

welche dem Einsatzzyklus eines Golf-Caddy entspricht.
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AP 6200: Feldtest

Im Rahmen des Feldtest sollten die Golfcaddys auf verschiedenen Platzen erprobt und
getestet werden. AnschlieBend sollte ausgewahlten Kunden der Golfcaddy zur Verfu-
gung gestellt und von diesen unter extremen Bedingungen getestet werden. Fir diese
Tests war geplant einen Datenlogger anzubringen um Ruckschlisse auf das Kunden-
verhalten zu erhalten und mogliche Fehlerursachen zu bestimmen.

Notwendige Ausgangsdaten:
Zur Durchfuhrung dieses Arbeitspaketes war die Erflullung des Arbeitspaketes AP 5000
notwendig.

Ergebnis:
Ziel war es einen serienreifen Demonstrator zu entwickeln und in diesem Arbeitspaket
letzte Optimierungsschritte fur die Uberfiihrung in die Serienproduktion durchzufiihren.

1.3.7. Arbeitspaket 7000. Produzierbarkeit

Zielsetzung und beteiligte Partner:
Aufbau einer Handfertigungsstralie
(EVT, Schuler, IMT, BASF, Kom-Tron, SKF)

Arbeitsinhalte:

Bei der Produzierbarkeit sollte mit Hilfe einer Handmontagelinie die Produktion der
Brennstoffzelle dargestellt werden. Mit Hilfe dieser Handstral3e sollte eine Fertigung fur
geringe Stlckzahlen mit beispielsweise 1 Stick pro Stunde ermdglicht werden. Alle
Komponenten des Systems und die Implementierung des Systems in die Anwendung
wurden ebenfalls auf ihre Umsetzbarkeit Uberprift. Es sollte der Aufbau einer Ferti-
gungslinie sowie eine Einzelkomponenten Fertigung erarbeitet werden.

Arbeitsschritte:

AP 7100: Komponentenfertigung

Die Fertigung der Zellbleche erfolgte auf eigens dafur angepassten Hydroformpressen,
die Uber Handpumpen betétigt werden kénnen. Die taktweise Fertigung der Zellbleche
sollte dazu realitatsnah direkt vom Coil erfolgen. Die Auslegung der jeweiligen Pressen-
takte sollte dazu in Bezug auf einen kurzen Verfahrweg des Arbeitskolbens und dem
Druckaufbau zeitlich optimiert werden. Die Presse wurde daher nur um den Spalt geoff-
net, der nétig war, um das Blech einzufuihren, bzw. das umgeformte Blech gerade aus
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der Presse fuhren zu kbnnen. Neben dieser zeitlichen Optimierung erfolgte eine Reduk-
tion des Materialeinsatzes. Dies sollte durch die neuartige Konstruktion der Presse er-
reicht werden. Die einzelnen Arbeitstakte sollten in enger Folge von wenigen Millime-
tern ausgefuhrt werden. Auch der seitlich abdichtende Rand konnte auf wenige Millime-
ter reduziert werden. Neben dem Abtrennen eines jeden umgeformten Zellbleches wur-
de nur noch das Einbringen der Einlauf-Bohrungen nétig, was durch eine nachgeschal-
tete Stanzeinrichtung geldst wurde. Beschichtungslésungen wie das Vergolden sollten
entweder an den Einzelzellblechen oder alternativ auf die unzugeschnittenen, noch auf
dem Coll befindlichen Strukturen aufgebracht werden.

Wichtig war ein Transfer in die Massenproduktion. Voraussetzung fur eine erfolgreiche
Einfuhrung des Brennstoffzellensystems in den Markt war die kostenguinstige, zuverlas-
sige Produktion aller Komponenten in ausreichender Anzahl. Das erste Volumen fir ei-
ne zuverlassige Produktion wurde auf etwa 2000-3000 Mikrobrennstoffzellen mit den
entsprechenden Komponenten geschatzt.

BASF sollte deshalb sicherstellen, dass die im Rahmen des Projektes entwickelte kos-
tengunstige Elektrode sowie die MEA nicht nur im Handlabor, sondern auch auf der
Produktionsanlage hergestellt werden kann. Dies sollte mit einem erfolgreichen Trans-
fer der Einzelhandproduktion der Elektrode in die Maschinenproduktion erreicht werden.
Erfolgreiche Tests der Produktionsfahigkeit der neuartigen MEA auf der bestehenden
Pilotproduktionsanlage wurden angestrebt.

Schon wahrend der Konzeption der MEA-Designs wurden nicht nur die Bedurfnisse des
Stackbauers berticksichtigt, sondern von Anfang an auch die kostengiinstige Massen-
produzierbarkeit. Nach der Auswahl des Designs durch die Partner sollte BASF Studien
unternehmen, um die mogliche Herstellung des MEA-Designs und der neuen Materia-
lien auf der Pilotproduktionsanlage zu gewahrleisten.

BASF sollte 5 bis 10 Versuchslaufe unternehmen, um die Massen-produktionsfahigkeit
der neu entwickelten MEA auf der Anlage zu Uberprifen.

In Zusammenarbeit mit SKF musste sichergestellt werden, dass das ausgewahlte Dich-
tungskonzept fur die Ubertragung in die Serienfertigung geeignet und kostengiinstig
einsetzbar war.

AP 7200: Auswahl eines Herstellers fir die Serienfertigung der Mikro System Peri-
pherie

Am IMT war eine Fertigung der entwickelten Komponenten im industriellen Mal3stab
nicht moéglich. Es konnten nur Systeme zum Bau von Demonstratoren zur Verfligung
gestellt werden. Deshalb wurde am IMT ein Konzept entwickelt, dass die Machbarkeit
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einer anschlieBenden vollautomatischen Fertigung der Mikro System Peripherie auf-
zeigte. Mit Hilfe dieses Konzepts sollten Industriepartner gesucht werden, die die Se-
rienfertigung der bendétigten Teile Ubernehmen kénnen, um Verzdgerungen beim Uber-
gang von Demonstrator zu Serienprodukt zu minimieren.

AP 7300: Handfertigungslinie

Es sollte ein Konzept fur eine Handfertigungslinie zur Industrialisierung des Mikro-
brennstoffzellengesamtsystems erarbeitet und aufgebaut werden. Die Handfertigungsli-
nie sollte demonstrieren, dass es mdglich war eine Kleinserie der Mikrobrennstoffzel-
lengesamtsysteme unter gunstigen Kostengesichtspunkten herzustellen. Eine Stick-
zahl in der Fertigung von 1 Mikrobrennstoffzelle pro Stunde wurde angestrebt.

Notwendige Ausgangsdaten:
Es waren samtliche Erkenntnisse aus den Arbeitspaketen AP 1000 bis AP 5000 zur
Auslegung der Handfertigungsstral3e notwendig.

Ergebnis:
Ergebnis des Arbeitspaketes sollte eine funktionsfahige Handfertigungslinie fir die Her-
stellung eine Kleinserie des entwickelten Mirkobrennstoffzellensystems sein.

1.4. Ergebnisse und Anwendungspotentiale

Es waren drei Optimierungsschleifen fur das Projekt MIMEMIZ geplant, in denen mit
den jeweils gewonnenen Erkenntnissen eine gezielte Optimierung und Integration
durchgefuihrt werden sollte. Nach der ersten Entwicklungsschleife sollte ein Demonstra-
tor gebaut werden, der erste Schritte in Richtung der Volumen- und Gewichtziele auf-
zeigt. Dabei sollte insbesondere die Integration von Mikroreformer und Mikrobrennstoff-
zelle dargestellt werden. Auf Basis der gewonnenen Erkenntnisse sollte mit diesem
Demonstrator die Steuerungs- und Regelungsstrategien weiter entwickelt werden. Ziel
war es durch eine intelligente Regelungsstrategie mdglichst viele Komponenten und
Sensoren einzusparen. In der nachsten Entwicklungsschleife sollten mit Hilfe der ge-
wonnenen Erkenntnisse aus der ersten Schleife insbesondere das Warmemanagement
und Flowdesign weiter optimiert werden. Dartiber hinaus flossen die Optimierungen der
Hochtemperatur Membran in die Entwicklung ein. In der letzten Entwicklungsschleife
sollten die Ergebnisse der zweiten Schleife in die Weiterentwicklung des Produktes
umgesetzt werden. Im Vordergrund standen besonders die Lebenszeitanforderungen
und die Kostengesichtpunkte bei der Komponentenauswahl. Im Anschluss erfolgte noch
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eine Erprobungsphase des Mikrobrennstoffzellengesamtsystems, bei der die Leistungs-
fahigkeit unter realen Einsatzbedingungen untersucht und beurteilt werden sollte.

Am Ende des Projektes war es geplant, dass Haseke die HT-PEMFC Technologie in
den Antrieb eines elektrisch betriebenen Golf-Caddys integriert. Ein Markt von bis zu
5000 Stuck pro Jahr wurde zunachst erwartet. Relevante Stickzahlen und damit ein
signifikanter Umsatz mit dem neuen Mikrobrennstoffzellengesamtsystem nach Marktin-
tegration und —behauptung, waren vor diesem Hintergrund zu erwarten.

Zu der Vermarktung im Bereich der Golf-Caddys war ein weiteres Marktpotential im Be-
reich Elektrofahrrader, Elektrorollstiihle, Mobile Stromversorgung, Mobiler Strompack,
Militdr, Telekommunikation, Lampen, StralRenlampen, Outdoorbereich (Kuhlboxen)
etc., im Fall eines gunstigen Preis/Leistungsverhaltnis, zu erwarten.

Abbildung 1-4 Golf Caddy CaddyCool Electra

Projekt im Internet : www.mimemiz.de
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2. Entwicklung und Test einer Mikrobrennstoffzelle

2. Entwicklung und Test einer Mikrobrennstoffzelle

2.1. Aufgabenstellung und Ziele

Das Ziel des Arbeitspaketes Mikrobrennstoffzelle war es, einen Mikrobrennstoffzel-
lenstack mit modularem Aufbau zu entwickeln, welcher problemlos mit den restlichen
Komponenten verschaltet werden kann. Die Hauptaufgaben waren dabei konzeptionelle
Arbeiten am Stack (zum Teil mit Hilfe von Stromungssimulationen) und die Schnittstelle
zwischen Reformer bzw. der Brenngaserzeugereinheit (bestehend aus Reformer, Ver-
dampfer, katalytischen Brennern und einem Warmeubertrager) und der Mikrobrenn-
stoffzelle.

2.2. Wissenschaftlicher und technischer Stand des Vorhabens

Im Bereich der portablen Stromversorger und kleiner mobiler Systeme bis 1 kW wer-
den aufgrund der vergleichsweise geringen Systemkomplexitat hauptsachlich die Direct
Methanol Fuel Cell (DMFC), die Polymer Membrane Fuel Cell (PEMFC) und die High
Temperature Polymer Membrane Fuel Cell (HT-PEMFC) eingesetzt. Ein wesentlicher
Vorteil der DMFC ist die direkte Verstromung von Methanol ohne Reformierungsschritte
[Kurzwe. 03]. Allerdings werden in DMFC-Systemen aufgrund von elektrochemischen
Verlusten derzeit Wirkungsgrade von 20 % - 30 % realisiert [Heinze. 06a]. Bei PEM und
HT-PEM Brennstoffzellen sind dagegen Wirkungsgrade von Uber 50 % Stand der
Technik, wobei Wasserstoff das eingesetzte Brenngas ist. Die Entwicklung der HT-PEM
Brennstoffzelle erméglicht eine Anhebung der CO- und Schwefeltoleranz durch eine
erhohte Betriebstemperatur von 120C — 200<C. Der E lektrolyt der HT-PEM besteht aus
temperaturstabilem Polybenzimidazol und Phosphorsaure. Heinzel et al. zeigen an ei-
ner HT-PEM MEA (Membrane-Electrode-Assembly), dass bei einer Temperatur von
180 < ein stabiler Betrieb bei einem CO-Gehalt von bis zu 5 Vol-% mdglich ist [Heinze.
06b]. Aufgrund des hohen Temperaturniveaus und der Eigenschaften des Elektrolyten
sind geeignete Materialien fur Bipolarplatten und Dichtungen Gegenstand der For-
schung.
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2.3. Erzielte Ergebnisse

2.3.1. MEA Entwicklung

Im Folgenden werden die wichtigsten Ergebnisse der BASF Fuel Cell GmbH, die inner-
halb des Projektes erzielt wurden, dargestellt.

Arbeitspaket 2200: MEA-Entwicklung

Im Rahmen des Projekts MIMEMIZ entwickelte BASF eine Celtec-MEA mit reduzierter
Platin-Beladung auf der Anode. Das Ziel der Entwicklung war eine Anode mit signifikant
geringerem Pt-Gehalt ohne Leistungseinbul3en. Vor Projektbeginn enthielt das Celtec
Standardmaterial 0,7 mg/cm?2 Pt auf der Kathode und 1,0 mg/cm?2 Pt auf der Anode. Im
ersten Projektjahr wurden Experimentalelektroden im Handlabor hergestellt und dabei
Pt-Gehalte zwischen 0,25 und 1,0 mg/cm?2 im Betrieb mit Reformat getestet. Fir die Op-
timierung der Struktur wurde die Konfiguration mit 0.5 mg/cm? ausgewahlt. Um die Leis-
tung der MEA trotz der geringeren Katalysatormenge zu halten, wurde die Elektroden-
struktur neu eingestellt und optimiert (Porenstruktur, Hydrophobizitat). Zunéachst wurde
die Anode im Handlabor hergestellt und in mehreren Iterationen getestet, bis die Refe-
renzleistung erreicht wurde. Anschlie3end wurde diese Konfiguration maschinell herge-
stellt und nachoptimiert. Diese Anode wurde im MalRstab mehrerer Quadratmeter her-
gestellt und charakterisiert. Die Ergebnisse sind in Abbildung 2-1 dargestellt: Die Leis-
tung der Referenz-MEA mit 1,0 mg/cm?2 Pt auf der Anode wird tber den technisch rele-
vanten Stromdichtebereich erreicht und die Standardabweichungen sind sehr gering.
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Abbildung 2-1 Testergebnisse einer MEA mit maschine Il hergestellter Anode (MI-
MEMIZ-Anode, 0,5 mg/cm? Pt). Mittelwert von 10 Mess ungen mit ge-
ringer Standardabweichung

Die nachsten Schritte in AP2200 waren Tests zur Reproduzierbarkeit der low-Pt-Anode
bzw. deren maschineller Herstellung. Die in MIMEMIZ entwickelte Anode sollte bei
BASF Fuel Cell in eine kommerziell erhaltliche MEA implementiert werden, so dass Pla-
tin eingespart wird und die Materialkosten gesenkt werden kdnnen.

Arbeitspaket 5000: Unterstiitzung der Systemintegration

BASF hat im Berichtszeitraum EVT / OWI bei der Stackentwicklung durch anwendungs-
technische Beratung unterstitzt, insbesondere bezuglich der Dichtungen, Kompression,
Anfahren und Start-Stopp Prozedur sowie der Wechselwirkung zwischen Bipolarplatte
und MEA. Die Gasdiffusionslagen der MEA wurden an die relativ flachen Kanale der
Bipolarplatte angepasst, um den Druckverlust zu mindern und somit periphere Verbrau-
cher klein zu halten.

Um langfristig anstelle von Vergoldung auf unedel beschichtete Platten zurtickgreifen
zu kénnen, wurden in Kooperation mit EVT / OWI Versuche mit MEAs durchgefuhrt, die
nur sehr wenig Saure enthielten. BASF stellte dazu Experimental-MEAs zur Verfigung.
Es sollte Uberprift werden, ob die Korrosion der Platte durch eine Verminderung des
Sauregehalts verlangsamt oder sogar verhindert werden kann.

Arbeitspaket 7000: Studie Produzierbarkeit

Der Aufbau der derzeitigen Celtec-MEA ist wegen eines integrierten Rahmens komplex
und nur bedingt fir eine Massenproduktion geeignet. Daher wurden im Projekt MIME-
MIZ Konzepte fur ein neues MEA-Design entwickelt und Vorversuche durchgefiihrt, um

-22 -



2. Entwicklung und Test einer Mikrobrennstoffzelle

die Eignung der Materialien fur die Fertigung in einem kontinuierlichen Rolle-zu-Rolle-
Prozess zu priufen. Das Ziel war ein MEA-Konzept mit verstarkter Membran und nach-
traglich aufgebrachter Zelldichtung. Fiur eine solche MEA muss die Membran mecha-
nisch besonders stabil sein, z.B. durch Verstarkung mit einem Vlies (Abbildung. 2-2a).
Nach dem MEA-Assembling sollte eine hitze- und saurestabile FKM-Dichtung von au-
Ren aufgebracht werden, mit der die MEA ohne weitere Komponenten in den Stack
eingebaut werden kann (Abbildung. 2-2b).

Integrierte Zelldichtung
Vlies / (FKM Kautschuk )
Membran
Dichtungsmaterial

auf GDL To do:

aufbringen Membran verstérken

Elektrode
\ To do:
Membran

Elektrode (a)

(b)

Abbildung 2-2 Konzept der Membranverstarkung (a) u  nd integrierten Zelldichtung
(b)

In 2008 wurden Vorversuche mit Vlies-Membranen durchgefihrt, in denen die Mach-
barkeit dargestellt werden konnte. In den ersten Entwicklungsiterationen zeigte sich al-
lerdings, dass die Vlies-Membranen noch eine zu geringe ionische Leitfahigkeit aufwei-
sen. Durch Auswahl der Grundmaterialien und Anpassung der Herstellparameter konn-
te dieser Parameter verbessert werden, sodass es mdglich war, MEAs herzustellen, de-
ren Leistung auf dem Niveau der Referenz CeltecP1000 liegen (Abbildung 2-3). Weiter-
hin erfolgten proof-of-concept Versuche zum Anbringen einer integrierten Zelldichtung,
wobei verschiedene Resins auf Basis von Fluorpolymeren hinsichtlich ihrer Verarbeit-
barkeit getestet wurden. Abbildung 2-4 zeigt eine solche nachtraglich aufgebrachte
Zelldichtung auf einer Gasdiffusionslage, wie sie in der Celtec-MEA eingesetzt wird.
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Abbildung 2-3 Vergleich einer neuartigen, vliesvers  tarkten Membran mit der Refe-
renz MEA Celtec P1000. 180<C, H ,-Air, stoich 1.2/2, p=1bar ,

Abbildung 2-4 Vorversuch zum neuen MEA-Design: GDL mit aufgespritzter Viton-
Dichtung

Im nachsten Schritt wurde im PoP die Machbarkeit von zwei neuen MEA-Architekturen
dargestellt: a) eine MEA mit Membran als Zelldichtung (hierbei wurde eine durch Vlies
verstarkte Membran verwendet) und b) eine MEA mit integrierter FKM Dichtung. Die
Leistungskurven im Vergleich zur Referenz MEA Celtec P1000 sind in Abbildung 2-5 zu
sehen.
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Membran als Dichtung
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Abbildung 2-5 Vergleich von unterschiedlichen MEA A rchitekturen im H ,-Luft Be-
trieb bei 180C, stoich 1.2/2, p=1bar ,

Wie dem Bild zu entnehmen ist, sind die MEA Leitungen sehr gut und vor allem in ahn-
lichem Bereich wie die Referenz MEA, was ein sehr wichtiger Schritt zur Weitern Ent-
wicklung neuer MEA-Architekturen bedeutet, speziell im Hinblick auf eine mogliche
Kostenreduzierung der MEA durch Reduzierung von Materialen und Prozessschritten.

2.3.2. Bipolarplattendesign und Stackentwicklung

Fur die Bipolarplatte, eine der Hauptkomponenten der Brennstoffzelle, ist ein maander-
formiges Design, welches aus einem Metallblech zu beiden Seiten ausgeformt wird, von
der Firma borit Leichtbau-Technik GmbH entwickelt und zum Patent angemeldet wor-
den (Offenlegungsschrift vom 26.11.2006, Patent DE 102005026060 Al). Durch die
beidseitige Ausformung wird erreicht, dass auf beiden Seiten der Blechebene ein Stro-
mungsfeld entsteht, welches sowohl die Medienzufuhr zur Anode als auch zur Kathode
sicherstellt (Abbildung 2-6), dabei aber auf3erst dinn bleibt. Dieses innovative Design
bewirkt daher eine Verminderung des Materialaufwandes, da die Verwendung zweier
Halbseiten zur Bildung einer Bipolarplatte vermieden wird.
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7l

Endplatte ——

>

Stromabnehmer

Bipolarplatte

Dichtrahmen

MEA
Abbildung 2-6 Explosionsdarstellung der Mikrobrenns toffzelle des Typs HT-PEM
basierend auf mittels Hydroforming hergestellten me tallischen Bipo-

larplatten

Daruber hinaus erlauben die Symmetrien der Bipolarplatte die Verwendung eines einzi-
gen Werkzeuges zur Herstellung des Brennstoffzellenstapels. Mit Hilfe des Designs
wird somit den angestrebten Zielen des Verbundprojektes MIMEMIZ des verringerten
Materialaufwandes und der optimierten Fertigung Rechnung getragen.

Das Dichtungskonzept stammt, wie die Bipolarplatte, von der Firma borit Leichtbau-
Technik GmbH. Da das Blech durch die Konstruktionsweise bedingt eine zu beiden Sei-
ten ausgeformte Kanalstruktur aufweist, missen die Randkanéle durch zuséatzliche Ho6-
henausgleichselemente ausgebildet werden. Diese abschlielenden Elemente bilden
dabei gleichzeitig auch die Dichtung. Die MEA wird ebenfalls in einen Dichtungsrahmen
eingelegt und auf das Stromungsfeld gepresst. Zum Aufbau eines Brennstoffzellen-
Stapels wird dieses Prinzip entsprechend oft wiederholt. Die Dichtungen kénnen durch
Stanzen hergestellt werden. Der Querschnitt der Kanale betragt 0,8 mm x 1,5 mm bei
einer Blechdicke von 0,1 mm, wobei sich eine beidseitige Kanaltiefe von 0,8 mm aus
der Ausformung von 0,4 mm zu beiden Seiten ergibt. Daraus ergibt sich ein sehr din-
nes und leichtes Zellblech der Bauhéhe 0,9 mm. Insgesamt kann man bei einem 20-
Zellen-Stapel von einer Bauhdhe von etwa 4,5 cm ohne Endplatten ausgehen.

Das OWI hat im Rahmen der Stackkonzeption die Auslegung und Konstruktion der
Stromabnehmer, Abschlussdichtungen und Endplatten durchgefihrt. Zudem sind CFD-
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Simulationen des Mikroflowfields der Bipolarplatte durchgefihrt worden. Hintergrund
der Untersuchung war die Prifung der Eignung des Flowfields fir das Brennstoffzellen-
system. Hier stand vor allem der Druckverlust, der sich auf den Systemwirkungsgrad
auswirkt, im Vordergrund. Um die Symmetrie des Bipolarplattendesigns herzustellen,
und somit die Vorteile in Hinblick auf Kompaktheit und Materialaufwand voll ausnutzen
zu koénnen, sind Engstellen notwendig, die sich jeweils am Ende des Maanderkanals
befinden. Hier war potenziell die Gefahr gegeben, dass der Einfluss dieser Stellen auf
den Druck zu hoch und somit das Design verworfen werden muss. Aus diesem Grunde
wurde vor allem unter diesem Augenmerk simuliert. Abbildung 2-7 fasst die Ergebnisse
dieser Berechnungen zusammen. Die gezeigte Berechnung wurde fir einen Luftvolu-
menstrom von V = 0,15 sIm durchgefiihrt, was der Kathodenluft bei einer Stromdichte
von ca. 0,7 Alem? und Ao, = 1,8 entspricht. Des Weiteren wurde eine isotherme Stro-
mung bei 180 T angenommen. Eine weitere Randbeding ung war, dass die MEA die
Kanéale bundig abschliel3t.

2.4

22 I
2,0 ——| Kanalmitteliinie “ / fﬁ;“éen
118 I '217 \
s 16f [
Ko} L B
c .4 156
£ 3
7 1.2
= L 94
S 1,0
< L
% 0,8
A o6l = N\ : i\
0,4 [ I ..\
02 [Pa] 7‘
0,0 I ) . " " " " " " '\1 e
0 50 100 150 200 250 300 350 400 o 0.005 0.01 (m
Laufkoordinate in mm
Abbildung 2-7 Druckverlauf Uber der Bipolarplatte ( Maander-Design der borit

Leichtbautechnik GmbH) fir folgende Randbedingungen - V=0,15

slm (entspricht der Kathodenluft bei ca. 0,7 Alem  2und Ao, = 1,8), iso-
therme Stromung bei 180 C, Annahme: MEA schlie3t K anéle bundig
ab

Die Berechnung zeigt, dass die Engstellen im Flowfield zwar signifikante Auswirkung
auf den Druckverlust haben, dieser aber insgesamt unter den genannten Randbedin-
gungen recht gering ausfallt und mit 2 mbar fur handelsubliche Geblase als durchaus
machbar erscheint. Das Ergebnis bedeutet auch, dass extrem hohe Druckverluste, wie
sie anfanglich am Brennstoffzellenprifstand auftraten, nicht dem Flowfield zuzuschrei-
ben sind. Die Simulationen unterstitzten somit die Fehlersuche und trugen dazu bei,
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dass der Druckverlust der Brennstoffzelle letztlich durch konstruktive Anderung der Ein-
lasse gesenkt werden konnte. Mittels des von borit erarbeiteten Fertigungsprinzips kon-
nen mittels Hochdruckumformung ausreichend tiefe Kanale fir die Bipolarplatten er-
zeugt werden, so dass der Aufbau funktionsfahiger Brennstoffzellen-Stapel mit Bipo-
larplatten mit der neuartigen Maanderstruktur moglich ist (Abbildung 2-8).

Abbildung 2-8 Unbeschichtete Bipolarplatte mit Stro mabnehmer und seitlichen
Montageléchern

Die maanderférmigen Bipolarplatten ermdglichen einen ausreichenden Volumenstrom
der Prozessgase. Die Fertigungskonzepte mittels Hydroforming kénnen wie angedacht
fur die vollautomatische Fertigung vom Coil verwendet werden.

Bei der Auslegung und Definition der Schnittstellen ist ein Konzept erarbeitet worden,
das in Abbildung 2-9 dargestellt ist. Das Design der Bipolarplatte von borit ist, aufgrund
der zuvor geschilderten konzeptionellen Uberlegungen, als Systemkomponente ausge-
wahlt worden. Somit waren die Abmal3e der Brennstoffzelle als Randbedingung fur die
Auslegung des Brenngaserzeugers gegeben. Aus der Stromungsfihrung in der Brenn-
stoffzelle, die nach Untersuchungen an Einzelzellen auf Gleichstrom festgelegt wurde,
leitet sich eine Eintrittsbedingung in die Brennstoffzelle ab. Der Warmedubertrager als
Plattform fur den Brenngaserzeuger sowie die interne Verschaltung der Prozessstufen
ist unter Beriicksichtigung der Schnittstelle, die durch eine temperaturstabile Zwischen-
platte aus glasfaserverstarktem Kunststoff ausgefuhrt ist, im Rahmen des Arbeitspake-
tes Mikroreformer entwickelt worden.
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Heizelement

Brenngas-
erzeuger

Zwischenplatte
Brennstoffzelle

Heizelement

Abbildung 2-9 Darstellung der Schnittstelle zwische n Brenngaserzeuger (Refor-
mer/Verdampfer/katalytischer Brenner/Warmeubertrage 1) und
Brennstoffzelle mit Ansicht der Einzelkomponenten i n Explosions-
darstellung

Als Kihlkonzept wurde nach Auslegungsrechungen und Versuchen eine externe kon-
vektive Kuhlung ausgewabhlt, fiir die man bei dieser Zellgré3e und Leistungsklasse ein
positives Resiimee ziehen kann. Fir die Kihlung wird ein handelsitblicher PC-Lufter
eingesetzt. Die Auslasstemperaturen der Brennstoffzelle lassen sich durch Regelung
der Steuerspannung des Lufters zwischen 160 T und 170 € einstellen (siehe Abbil-
dung 2-10). Bei steigender Stromdichte und steigender Steuerspannung (und somit
steigendem Luftvolumenstrom) ist eine AbklUhlung der Ein- und Austrittstemperaturen
der Brennstoffzelle zu beobachten. Die Versuche zeigen, dass die Brennstoffzelle erst
ab einer elektrischen Leistung von 20 W gekihlt werden muss. Bei geringeren Leistun-
gen ist eine Beheizung erforderlich.
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Abbildung 2-10 Gemessene Ein- und Austrittstemperat  uren eines 20-Zellen-Stapels
bei allmahlicher Steigerung der Stromdichte und dis kontinuierlicher
Steigerung des Kihlluftstromes (liber Steuerspannung des Lifters)

Im Hinblick auf ein Gesamtsystem ist diese Mdglichkeit der Kiihlung als sehr viel ver-
sprechend zu bewerten. Die Regelung der Brennstoffzellenbetriebstemperatur kann auf
diese Weise durch eine vom System unabh&angige Stellgrof3e bewerkstelligt werden.
Zudem liegt die elektrische Leistungsaufnahme des eingesetzten Lifters deutlich unter
1 Wg und tragt daher nicht wesentlich zu den parasitaren Verlusten des Systems bei.

2.3.3. Dauerversuche

Die Stackentwicklung ist insbesondere dadurch gekennzeichnet, dass die Korrosions-
stabilitait der Bipolarplatte ausreichend hoch sein sollte, um die Lebensdauer-
anforderungen zu erfiillen. Daher wurden Dauerversuche mit verschiedenen Materialien
und Beschichtungen der Bipolarplatten durchgeftihrt. Die nachfolgende Versuchsmatrix
zeigt eine Zusammenfassung der durchgefiihrten Versuche mit den jewelils erzielten
Laufzeiten.
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Nr. | Komponente Ziel Dauer
1 | Vergoldeter Bipolarplatte, MEA (Standard) | aytomatisierter Dauerlauf, Degradation | 300 h
2 | 1.4571 Platten, MEA (Standard) Automatisierter Dauerlauf, Degradation | 67 h

3 | 2.4856 Platten, MEA (Standard) Automatisierter Dauerlauf, Degradation | 90 h
4 | 1.4539 Platten, MEA (Standard) Automatisierter Dauerlauf, Degradation | 34 h

5 | Vergoldete Bipolarplatte, MEA (Standard) Zyklen 198 h
6 | Vergoldung PVD 0,1 um, MEA (Standard) | Automatisierter Dauerlauf, Degradation | 300 h
7 | Titanbeschichtung PVD 0,1 pm Automatisierter Dauerlauf, Degradation | 7 h

8 | Beschichtete Platten und MEA (dry) Inbetriebnahme sofort nach Montage <3h
9 | Beschichtete Platten und MEA (dry) Inbetriebnahme nach Standzeit 28h
10 | Vergoldung PVD 0,8 um MEA (Std) Automatisierter Dauerlauf, Degradation | 320 h
11 | Vergoldung PVD 0,8 um MEA (Std) Zyklen 58 Zyklen
12 | Ti/DLC beschichtete Platten Automatisierter Dauerlauf, Degradation | <0,5 h
13 | a-C/Ti beschichtete Platten und MEA (Std) | Automatisierter Dauerlauf, Degradation | 300 h
14 | Corus - Material, MEA (Std) Automatisierter Dauerlauf, Degradation | 0,5h

Als Zielgrof3e wurde ein Dauerbetrieb von 300 h angesetzt. Zunachst wurden drei ver-
schiedene Grundmaterialien ohne Beschichtung getestet (Nr. 2 bis 4). Keines zeigte
jedoch ausreichende Laufzeiten. Die besten Ergebnisse wurden mit Goldbeschichtun-
gen erreicht (Nr. 1, 5, 6, 10 ,11). Dabei wurden zwei unterschiedliche Beschichtungs-
verfahren getestet: galvanische Beschichtung und PVD-Beschichtung. Beide Beschich-
tungen waren grundsatzlich fur den Einsatz geeignet. Somit stehen zwei Optionen be-
reit, mit denen die angestrebte Lebensdauer erzielt werden kann. Als Alternative kann
die Beschichtung mit a-C/Ti (ein spezielles Graphitgefiige mit Titandotierung) angese-
hen werden. Hier konnten ebenfalls die angestrebten 300 h nachgewiesen werden, wo-
bei ahnliche Degradationsraten, wie bei der galvanischen Goldbeschichtung festzustel-
len waren. Durch den Einsatz einer goldfreien Beschichtung erhofft man sich langerfris-
tig eine deutliche Kostenreduktion. Neben den Versuchen zur Beschichtung von Bipo-
larplatten wurden auch Untersuchungen mit einer modifizierten MEA (weniger Beladung
mit Phosphorsaure) durchgefihrt. Dabei stellten sich jedoch Undichtigkeiten ein. Zudem
war die Performance ungentgend, wobei nicht eindeutig geklart werden konnte, ob die
MEA oder die Korrosion ausschlaggebend waren. Eine Zusammenfassung der Ergeb-
nisse ist in Abbildung 2-11 dargestellt.
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Abbildung 2-11 Degradation der verschiedenen beschi  chteten und unbeschichteten

Bipolarplatten

Da die Zelle im spateren System nicht im Dauerlauf betrieben werden wird, wurde zu-
satzlich ein Zyklustest durchgefuhrt. Hierbei sollte der Einfluss eines Start-Stopp-
Betriebs dargestellt werden. In 58 Zyklen wurde eine Gesamtversuchszeit von Uber
230 h erreicht. Der Vergleich des Zyklusversuchs mit dem Dauerlauf zeigte sehr ahnli-
che Degradationsraten.

Zusatzlich zu den Untersuchungen zur Korrosionsbestandigkeit der Bipolarplatte wur-
den mehrere Stacks und Short-Stacks aufgebaut und getestet. Die folgende Tabelle
zeigt eine Ubersicht tiber alle bisherigen Stackversionen:

Versionen Performance/Ergebnis Losungsansatz/weiteres Vorgehen
5-Zeller V1 « Dichtigkeitsprobleme e Dinnere MEA
» Fertigung aufwendig » Einlaufscheiben aus Metall
e Druckverlust zu hoch e Zusatzliche Dichtlippe im Ein-
* Keine Kuhlmoglichkeit  wegen lauf
Druckverlust
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5-Zeller V2 » Dichtung verstopft Kanale Anderung der Dichtungen (Ein-
lassbohrung)
Anderung Einlaufscheiben zur
Abstitzung der Dichtung im
Einlauf
Geringerer Anpress-druck (Fe-
der)
5-Zeller V3 * 85 h Versuchszeit Wiederinbetriebnahme  nach
« keine Degradation Standzeit
» Deutlich gesenkter Druckverlust
20-Zeller V1 e Stack nach 2 Wochen Lagerung in Saubern der Bipolarplatten
Betrieb genommen Erneuter Aufbau mit gleichen
« Ausgetretene Phosphorsaure greift Dichtungen
Goldbeschichtung an
« Blockieren der Kanéle durch gelar-
tige griinliche Substanz
20-Zeller V1 | Kurzzeitig war Versuch moglich Auseinandernehmen und Do-
(Wiederauf- » Ergebnis deutet auf gute Perfor- kumentation
bau) mance als Stack hin
» Degradation und Undichtigkeit -
Korrosion und Wiederverwendung
Dichtung
5-Zeller V3 |+ Stack war nach Betrieb und Auseinandernehmen und Do-
(Wiederinbe- Standzeit noch intern und extern kumentation
triebnahme dicht!
nach ewa 12, Bipolarplatten extrem angegriffen
Wochen)
* Verminderte Performance: Max.
0,1 AlcmZ2
20-Zeller V2 * 100 h Betriebszeit Auseinandernehmen und Do-
* Performanceverlust bei einzelnen kumentation
Zellen

Bei den beiden Short-Stacks mit finf Einzelzellen V1 und V2 wurden Probleme der
Dichtigkeit und des Druckverlustes festgestellt. Die interne Undichtigkeit bei Version 1
wurde in Abstimmung mit dem Projektpartner Schuler Hydroforming sowie der borit
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Leichtbau- Technik durch das Einbringen einer zusatzlichen Federnut im Einlaufbereich
behoben. Des Weiteren wurden die im Einlauf verwendeten PFA-Scheiben fir die nach-
folgenden Versionen aus Metall gefertigt und zum Korrosionsschutz vergoldet. Neben
den genannten MalRhahmen wurde fir den Short-Stack Version 2 von BASF eine MEA
mit diinnerer GDL bereitgestellt, um hierdurch die Druckverluste bei der Durchstrémung
zu verringern. Stack Version 2 zeigte eine gute Performance. Es wurden keine nen-
nenswerten Leckagen festgestellt. Durch ein Absetzen der Randdichtung in die Kandle
kam es aber weiterhin zu erheblich Druckverlusten.

Fur den 5-Zeller Version 3 wurden weitere Modifikationen im Bereich des Einlaufes vor-
genommen. Diese betrafen die Form der verwendeten Stltzscheiben und die Geomet-
rie der Dichtungen. Hierdurch war eine deutliche Reduzierung des Druckverlustes mog-
lich. Das Betriebsverhalten des Short-Stacks ist mal3geblich von der Anodenstdchio-
metrie abhangig. Bei den Versuchen konnten H,-Umséatze von 70 % erreicht werden
(Auslegungspunkt fur das Gesamtsystem). Eine Kihlung tber die Veranderung des Ka-
thodenluftverhéltnisses konnte realisiert werden. Allerdings waren hierzu sehr hohe
Luftverhaltnisse nétig, die wiederum zu erhdhten Druckverlusten fuhrten. Die Versuchs-
ergebnisse zeigten deutlich, dass eine Entkopplung von Brennstoffzellenkiihlung und
Kathodenstdchiometrie hinsichtlich des Einsatzes von kommerziell erhéltlichen BoP-
Komponenten zielflihrend ist. Druckverluste von < 20 mbar sind erreichbar und kénnen
von handelstblichen Geblasen bei ausreichender Luftférderung aufgebracht werden.
Der 5-Zellen-Stack V3 hat wahrend der ersten Betriebsphase 85 Stunden Strom produ-
ziert ohne Anzeichen von Degradation. Bei der Wiederinbetriebnahme nach etwa 12
Wochen Standzeit hatte der Stack nur noch einen Bruchteil seiner vorherigen Leistung.
Nach der Demontage konnten Schadigungen an den Bipolarplatten festgestellt werden.
Diese sind in Abbildung 2-12 dargestellt. Sie sind durch Ablésungserscheinungen und
Blasenbildung der Goldbeschichtung charakterisiert.
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Abbildung 2-12 Geschadigte Bipolarplatten nach Wied  erinbetriebnahme des 5-
Zellers

Bei der Inbetriebnahme des 20-Zellers Version 1 wurde festgestellt, dass die fur den
Betrieb notwendige minimale offene Zellspannung nicht erreicht werden konnte, was
ein Anzeichen fir einen blockierten Massentransport ist. Nach der Demontage des
Stacks zeigte sich, dass Uberschiissige Phosphorsaure aus der MEA ausgetreten war
und sich in Fehlstellen der Goldbeschichtung eine gelartige Substanz gebildet hatte.
Diese fuhrte zu einer Blockade der Stromungskanale. Durch das Einwirken der Phos-
phorsdure auf die Bipolarplatten wahrend der Standzeit war die Beschichtung deutlich
geschadigt. Um dennoch Erkenntnisse Uber den 20-Zellen-Stack zu gewinnen, wurden
die geschéadigten Platten geséubert und erneut zu einem Stack montiert. Durch die um-
gehende Inbetriebnahme konnte eine erneute Vorschadigung verhindert werden. Der
Betrieb mit reinem Wasserstoff ermoglichte eine Stromproduktion von 45 W. Im weite-
ren Versuchsverlauf nach mehreren Anfahrvorgangen zeigten einige Zellen verstarkte
Schadigungen, was sich im Abfall der offenen Zellspannung widerspiegelte. Die Erfah-
rungen mit dem 20-Zeller zeigten, dass die Korrosion durch Standzeiten insbesondere
vor der Erstinbetriebnahme gravierend ist.

Im Anschluss wurde ein weiterer 20-Zellen-Stack aufgebaut. Dieser konnte fur 100 h
mit Wasserstoff betrieben werden. Dabei war die Degradation bei einzelnen Zellen
deutlich starker als bei anderen. Abbildung 2-13 zeigt die Versuchsdurchfihrung. Um
auf die angestrebte Betriebszeit von min. 300 h zu kommen, sind noch weitere Optimie-
rungen hinsichtlich der Montage und der Qualitatssicherung erforderlich.
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Abbildung 2-13 Versuch mit 20-Zeller - 100h Laufzei t

Das an der EVT GmbH im Rahmen der Stackentwicklung durchgefiihrte Screening zur
Korrosionsstabilitat der Bipolarplatten wurde von der AixCellSys GmbH fortgefuhrt. Ziel
war einerseits der Nachweis langerer Betriebszeiten durch Modifikation der Goldbe-
schichtung, andererseits Untersuchungen zu alternativen Bipolarplattenkonzepten, die
eine Kostenreduktion ermoéglichen. Im Bereich der metallischen Bipolarplatten wurde
zunachst eine galvanische Goldbeschichtung mit einer Nickel-Unterschicht getestet. Die
Schichtdicke der Goldschicht wurde dabei, wie beim bisher besten Ergebnis mit 1 ym
beibehalten. Anschliel3end wurde der gleiche Schichtaufbau mit einer Goldschicht von
4 um getestet. Da die Goldbeschichtung sehr kostenintensiv ist und diese Kosten vor
allem auch durch den Rohstoffpreis fir Gold bestimmt werden, wurde ein alternatives
Konzept getestet. Dabei wurde eine graphitische Bipolarplatte aus mehreren geschnit-
tenen Graphitfolien zusammengesetzt. Jedes Plattenassembly besteht aus drei Schich-
ten. Zwei Schichten die die Gasverteilung auf der Anode- bzw. Kathodenseite ermég-
licht und eine Trennschicht. Es wurde sowohl das Grundmaterial hinsichtlich Optimie-
rung der elektrischen Leitfahigkeit variiert als auch eine erste Fertigungsoption getestet.
Hinsichtlich der Fertigung stellte sich heraus, dass ein Laserschneiden der Graphitfolien
zu erhohten Ubergangswiderstanden fuihrte und somit nicht fir die Fertigung eingesetzt
werden kann. Alternativ kénnen die Strukturen durch Ausstanzen produziert werden.
Die nachfolgende Tabelle zeigt einen Uberblick tiber die durchgefiihrten Versuche.
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Nr. | Material Bipolarplatte Dauer

1 Sigraflex F10010C, handgeschnitten 239h

2 Sigraflex F10010C, handgeschnitten 3h

3 Sigraflex F10010C, gelasert 2h

4 | Sigraflex F10010C, handgeschnitten 1h

5 Sigraflex F10010C, gelasert 1lh

6 Sigraflex F10007C, handgeschnitten 50h

7 Sigraflex FO5007Z, handgeschnitten 95h

8 | Gold mit Nickel Untersicht, galvanisch 620h
beschichtet, 1pm

9 Gold mit Nickel Untersicht, galvanisch >750h
beschichtet, 4pum

In Abbildung 2-14 ist der Verlauf der Zellspannung Uber der Versuchszeit fir einige aus-
gewdahlte Proben dargestellt. Als Referenz ist der Versuch EVT1 mit einer 1 um-
Goldschicht, die galvanisch aufgebracht wurde, aufgetragen. Dieser Versuche stellt den
besten Korrosionsschutz dar, der im Rahmen der Untersuchungen der EVT ermittelt
werden konnte. Durch den Einsatz einer Ni/Au-Doppelschicht konnte bei gleichbleiben-
der Golddicke bereits eine deutliche Verbesserung der Lebensdauer erzielt werden.
Wird als Vergleichswert ein Abfall der Zellspannung um 100 mV angesetzt, konnte die
Standzeit bereits von 300 Stunden auf 450 Stunden verlangert werden. Der Einsatz ei-
ner dickeren Goldschicht zeigt, dass auch deutlich langere Betriebszeiten mdglich sind.
Abgesehen vom anfanglichen Spannungsabfall, der wahrscheinlich auf ein Kontaktie-
rungsproblem der Messtechnik zurtickzufihren ist, ist Gber mehr als 700 Stunden Be-
triebszeit nur eine minimale Degradation von wenigen Millivolt festzustellen. Eine dicke-
re Goldschicht fuhrt somit zu einer deutlich geringeren Degradation durch Korrosion.
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Abbildung 2-14 Degradation verschiedener Bipolarpla  ttenkonzepte

Die Versuchsergebnisse mit der graphitischen Schichtenplatte zeigen etwas schlechte-
re Betriebseigenschaften als die goldbeschichtete metallische Bipolarplatte. Das gerin-
ge Spannungsniveau deutet darauf hin, dass hier ein erhdhter Kontakt- / Leitungswider-
stand vorliegt. Die Degradationsrate ist mit der des Referenzversuchs mit Goldbe-
schichtung vergleichbar. Zur Reduzierung der Spannungsverluste wurden noch andere
Materialien mit einer verbesserten elektrischen Leitfahigkeit getestet. Diese zeigen je-
doch keine signifikante Verbesserung. Hinsichtlich der Kostenreduktion ist der Ansatz
mit einer Schichtenplatte sehr vielversprechend. Allerdings sind noch weitere Optimie-
rungen hinsichtlich des eingesetzten Materials erforderlich, um Kontaktwiderstande und
Leitungswiderstande zu reduzieren.

Neben der Lebensdauer im Dauerbetrieb ist auch die Stabilitat in einer zyklischen Be-
triebsweise der Brennstoffzelle wichtig, da sich der Betrieb des Systems in der Golf-
Caddy Anwendung vor allem durch kurze Ladezeiten wahrend eines Spieltages und
durch lange Standzeiten zwischen Spieltagen und jahreszeitbedingten Spielpausen
auszeichnet. Der schon fiir den Dauerversuch gewéhlte Betriebspunkt j” = 0,5 Alcm?
wurde zur Prifung des Einflusses der Standzeit auf die Degradation der Bipolarplatten
in 14 Zyklen unterschiedlicher Laufzeit, ausgehend von Starts im kalten Zustand nach
unterschiedlich langen Standzeiten, eingestellt. Abbildung 2-15 zeigt die Auswertung
dieses Versuchs. Ein signifikanter Einfluss der Standzeit auf den Verlauf der mittleren
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Zellspannungen uber die Zyklen ist dabei nicht zu erkennen. Insgesamt lasst sich fest-
halten, dass der Abfall der Zellspannung nach den 200 h Laufzeit des Versuchs ver-
gleichbar ist mit dem der Zelle aus dem Dauerbetrieb nach gleicher Laufzeit. Nach den
langeren Standzeiten von lUber 50 Stunden, die jeweils nach den Zyklen 5 und 9 zu ver-
zeichnen sind, ist keine starkere Degradation zu sehen als nach den Ubrigen Zyklen,
was ein weiterer Hinweis fur den geringen Einfluss der Standzeit ist. Es ist daher davon
auszugehen, dass die Korrosion der Bipolarplatten nach korrekter Inbetriebnahme, vor
allem auf ein anliegendes Potenzial bzw. den Lastfall zurtckzufiihren ist.
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Abbildung 2-15 Mittelwert der Uber 14 Zyklen gemess enen Zellspannung sowie
Stand- und Laufzeit der Einzelzelle aufgetragen tbe r die Anzahl der

Zyklen

Die Durchfiihrbarkeit von 100 Zyklen a 3 Stunden scheint darstellbar, so dass im Rah-
men der Dauerversuche wichtige Grundlagen zur Erfillung der Anforderungen einer
Golf-Caddy Anwendung erarbeitet werden konnten. Nach Abschluss der Untersuchun-
gen kann man festhalten, dass es aufgrund der Herausforderungen mit der Korrosions-
stabilitat und den Erkenntnissen aus den geschilderten Versuchen sinnvoll war, die
Dauerlaufe mit Einzelzellen durchzufihren.
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2.4. Zusammenfassung

Im Rahmen der Entwicklung der Mikrobrennstoffzelle wurden zunachst Versuche mit
einer elektrisch beheizten Einzelzelle mit goldbeschichteten Bipolarplatten aus umge-
formten Edelstahlfolien durchgefiihrt. In den Versuchen konnte eine gute Leistungsfa-
higkeit der Einzelzelle dargestellt werden. Es konnten hohe Stromdichten erreicht wer-
den, was auf eine ausreichende Qualitat des Strémungsfeldes hinweist. Weiterhin wur-
de deutlich, dass die Betriebstemperatur bei CO-haltigem Anodengas einen erheblichen
Einfluss auf die Leistung der Zelle hat. Im Rahmen der Versuche wurde die Notwendig-
keit hoher Betriebstemperaturen (Uber 180 C) bestatigt. Auf Basis des eingesetzten
Bipolarplattenkonzeptes wurde ein 20-Zellen-Stapel aufgebaut und erfolgreich betrie-
ben. Dabei konnte eine gute Durchstromung der Randzellen nachgewiesen und somit
das Konzept auch fur groRere Brennstoffzellenstapel verifiziert werden [Wichma. 10].
Durch die konvektive Kiihlung tGber die AuRenflachen der Brennstoffzelle mit Hilfe eines
PC-Lufters konnten Betriebstemperaturen zwischen 160 T und 180 T eingestellt wer-
den.

Eine groRRe technische Herausforderung stellt die Korrosion der Bipolarplatten dar, die
stark von der Beschichtungsdicke der Platten abhangt. Zum Erreichen einer guten Leis-
tungsfahigkeit ist bei der Montage der Zellen eine Prozedur notwendig, die das direkte
Spulen und Aufheizen der Zelle vorsieht, um Utberschissige Phosphorséaure auszutra-
gen. Im Rahmen von Daueruntersuchungen an Einzelzellen aus unterschiedlichen
Edelstahlen und mit unterschiedlichen Beschichtungen wurde fir eine Bipolarplatte mit
einer Goldbeschichtung von 4 pm Dicke nach Uber 750 Betriebsstunden ein Abfall der
Zellspannung von nur wenigen Millivolt festgestellt. Dies ist fur die angestrebte Anwen-
dung akzeptabel und deutet darauf hin, dass das Konzept auch fur langlebige Anwen-
dungen im Bereich von Massenmarkten attraktiv ist.
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3. Entwicklung und Test eines Mikroreformers

3.1. Aufgabenstellung und Ziele

Ziel des Arbeitspaketes Mikroreformer war die Auslegung und Entwicklung der Refor-
mereinheit. Die Arbeiten sollten hier z. B. die Auswahl Katalysatoren, die Entwicklung
der Verdampfereinheit und die Durchfihrung von Simulationen zur grof3tmdglichen
thermischen Integration der Komponenten sein. Ziel der technischen Entwicklung war
ein mit dem Brennstoffzellenstack integrierbarer Brenngaserzeuger (Reformer / Ver-
dampfer / katalytische Brenner), der analog zur Brennstoffzelle, also unter Nutzung des
Hydroforming-Verfahrens, konzipiert sein sollte. Das Arbeitspaket umfasste dabei auch
die Entwicklung von Betriebsstrategien fur den Reformer.

3.2. Wissenschaftlicher und technischer Stand des Vorhabens

Im Bereich der mikrostrukturierten Reaktoren sind vor allem Untersuchungen veréffent-
licht, die entweder eher unter akademischen als unter industriellen Aspekten durchge-
fuhrt worden sind oder eher eine Einzelkomponentenentwicklung darstellen, bei der
kein so hoher Integrationsgrad zwischen den Prozessstufen der Brenngaserzeugung
und der Brennstoffzelle mdglich ist, wie im MIMEMIZ-System. Auf nationaler Ebene
sind umfangreiche Untersuchungen zu mikrostrukturierten Reformern vor allem von den
folgenden Institutionen bekannt: Institut fur Mikrotechnik Mainz GmbH IMM, For-
schungszentrum Karlsruhe FZKA, TU Minchen und ZAE Bayern. Im internationalen
Umfeld sind insbesondere Arbeiten von der Lehigh University Bethlehem, von PNNL
und vom Laboratory of Chemical Reaction Engineering Lausanne bekannt.
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3.3. Erzieltes Ergebnis

3.3.1. Entwicklung der Reformerbleche

Hauptziel war bei der Reformerentwicklung war das Erarbeiten eines Wéarmeubertra-
gerkonzeptes, das durch eine katalytische Beschichtung auch die Funktion eines Reak-
tors abbilden kann.

Die Konzeption der Geometrie fur den Dampfreformer und der Systemkomponenten
wurde unter Bertcksichtigung einiger Randbedingungen durchgefuhrt, die im Folgen-
den dargelegt werden. Bei der Entwicklung eines Reaktors fur eine Dampfreformierung
von Methanol, deren Warmebedarf laut Systemsimulation von einer katalytischen
Verbrennung gedeckt werden soll, wurde der Mikrokanalreaktor, vor allem aufgrund der
guten Warmeulbertragung und kompakten Bauform, als geeigneter Reaktortyp ausge-
wahlt. Zudem lasst sich ein solcher Reaktor mit Hilfe des Hydroformings diinner Bleche
herstellen, was die Grundlage fir eine kostenglinstige Fertigung ist. Aus der Anforde-
rung eines moglichst hohen Integrationsgrades leitet sich die Vorstellung ab, die Sys-
temkomponenten Verdampfer und Warmeubertrager mit dem Reformer in ein Bauteil zu
integrieren. Das Ziel war daher die Entwicklung eines Warmedubertragers, der sich mit
Hilfe des Hydroformings herstellen lasst, in dem sich neben der Reformierung auch die
Verdampfung und die Warmetbertragung zwischen zwei gasférmigen Prozessstromen
realisieren lasst und in dem alle Prozessstréme intern gefuhrt werden kénnen. Zudem
musste eine kompakte Integration mit der HT-PEM Brennstoffzelle mdglich sein. Da die
Geometrie der Bipolarplatten schon vor Beginn der Auslegungsarbeiten des Reformers
feststand, sind die Grundflache und die Schnittstelle der Anschliisse vordefiniert. Die
Brennstoffzelle wird durch Stapeln der einzelnen Komponenten mit einem anschliel3en-
den Verspannen mit Hilfe von Endplatten aufgebaut. Um die Integration des Mikro-
brennstoffzellengesamtsystems zu vereinfachen, wurde auch fir die Brenngaserzeu-
gung als Flugekonzept das Stapeln und Verspannen von Einzelblechen vorgesehen.
Hierfir musste ein geeignetes Dichtungskonzept entwickelt werden. Die Schritte zur
Entwicklung des Basisbleches werden im Folgenden zusammengefasst. Daraufhin wird
das Prinzip fur die Integration aller Prozessstufen vorgestellt.

Ausgehend von der fur die Brennstoffzelle vordefinierten rechteckigen Grundflache der
Kanalstruktur musste im ersten Schritt die Dimensionierung der Kanéle vorgenommen
werden bzw. die notwendige Kanalanzahl bestimmt werden. Die Kanalh6éhe wurde aus
den Randbedingungen des Hydroforming-Prozesses und des angestrebten Dichtungs-
materials abgeleitet. Die Kandle kénnen zu beiden Seiten mit je maximal 0,5 mm aus
der Blechebene ausgeformt werden, wodurch sich eine maximale Kanalhéhe von 1 mm
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ergibt. Abbildung 3-1 zeigt das entwickelte Werkzeug zur Herstellung von Reformer-,
Brenner- und Warmetauscherblechen.

Abbildung 3-1 Werkzeug zur Herstellung der Reformer  bleche

Fur die Dichtungen wurde expandierte Graphitplatten verwendet, die als Massenware
(wichtige Anforderung hinsichtlich der Kosten) in einer Dicke von 0,8 mm erhéltlich sind.
Wegen der praktischen Umsetzbarkeit wurde die Kanalh6éhe daher durch Ausformen
von 0,4 mm zu beiden Seiten auf 0,8 mm festgelegt. Die bei der festgelegten Kanalho-
he minimal mdgliche Kanalbreite ergibt sich aus den Umformparametern des eingesetz-
ten Edelstahlbleches fur die Dicke des Bleches von 0,1 mm. Unter Einbeziehung der
Randbedingungen des Hydroforming-Prozesses, der Grundflache der Kanalstruktur und
der praktikablen Kanalhéhe wurde in Zusammenarbeit mit der Firma borit Leichtbau-
Technik GmbH eine Kanalanzahl von 12 festgelegt. Die Kanale wurden wegen der bes-
seren Umformbarkeit mit dem Querschnitt einer Sinuswelle gefertigt.
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Dichtung A

Abbildung 3-2 Design des Warmeubertragers fir das M ikrobrennstoffzellensystem
mit 12 Kandlen und 2 unterschiedlichen Dichtungen (  Typ A und B)
zur Verwendung unterschiedlicher Ein- und Auslassbo hrungen

Abbildung 3-2 zeigt das Warmeubertragerblech inklusive aufgelegter Dichtung. Neben
dem Strémungsfeld mit den wellenférmigen Kanalen kénnen bis zu drei Bohrungen ein-
gebracht werden. Mit Hilfe der Dichtungsform wird pro Seite eine Bohrung fiir das Ein-
und Ausstromen des Mediums ausgewahlt. Dabei besteht fur die Durchstromung der
Kandale die Mdglichkeit entweder mit Dichtung A Bohrungen zu verwenden, die in der
Diagonale der Grundflache liegen, oder mit Dichtung B eine Durchstromung durch eine
der auf der Diagonale liegenden und eine der mittleren Bohrungen zu realisieren. Die
dritte Mdglichkeit, n&dmlich die beiden mittleren Bohrungen fir Ein- und Auslass zu ver-
wenden, kommt im realisierten Brenngaserzeuger nicht vor, ist aber grundsatzlich als
weitere Option der internen Stromungsfiihrung denkbar. Neben dem gezielten Auswah-
len bestimmter Ein- und Auslassbohrungen kommt den Dichtungen auch die Ausbil-
dung eines geeigneten Stromungsfeldes fur die Zu- und Abflihrung eines Mediums zu
den Kanalen zu. Die Gleichmaligkeit der Durchstrémung der Kanale hangt dabei we-
sentlich von der Form des Ein- und Auslasses ab. Zur Ermittlung der passenden Dich-
tungsgeometrie wurden CFD-Simulationen mit Ansys CFX durchgefihrt (Abbildung 3-
3). Die simulierten Einlaufe sind trichterformig ausgeformt, wobei sich der Trichter linear
Uber Breite des Stromungsfeldes so verjungt, dass er an der verlangerten Mittelachse
des in Stromungsrichtung gesehen letzten Kanals noch 1/12 seiner Ursprungsbreite
aufweist. Die Berechnungen erfolgten isotherm ohne Berticksichtigung der Reaktionen.
Dabei wurde ein Tetraeder-Gitter (bedingt durch die komplexe Geometrie im Einlassbe-
reich) mit zunachst 3 Millionen Zellen eingesetzt. Gitterstudien zeigten allerdings, dass
sich die Zellenzahl ohne signifikante Anderung der Lésung auf 1,1 Millionen Zellen re-
duzieren lasst, so dass die in diesem Kapitel dargestellten Ergebnisse mit der genann-
ten Zellenzahl generiert wurden. Als Randbedingung wurde die Rauhigkeit des Bleches
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und der Dichtungen vorgegeben. Einlassseitig wurden die Temperatur und der Mas-
senstrom als Parameter gesetzt. Auslassseitig war die Bedingung das Erreichen des
Umgebungsdrucks. Als Diskretisierungsschema wurde ,high-resolution” gewahlt. Auf-
grund der geringen Reynolds-Zahlen wurde Turbulenz nicht betrachtet. Ansys CFX be-
nutzt kein Druckkorrekturverfahren, sondern l6st die gekoppelten Impuls- und Kontinui-
tatsgleichungen, was zu einer robusten Losung bei schneller Konvergenz fuhrt. Ein Re-
laxationsfaktor wurde nicht verwendet, da alle Gleichungen in kurzer Zeit konvergierten.

Die CFD-Simulationen zeigen, dass insbesondere der Bereich der Dichtung, der die
Ein- bzw. Auslassbohrung direkt umschlief3t fur die Stromungsverteilung von besonde-
rer Bedeutung ist. Bei einem zu kleinen Offnungswinkel der die Ein- und Auslassboh-
rung direkt umgebenden Dichtung zu Beginn des trichterférmigen Einlaufs kann es zu
einer Unterversorgung der aufleren Kandle oder sogar Ruckstromungen kommen. Die
Ergebnisse einer Stromungssimulation fur die optimierte Dichtungsform fur Dichtung A
sind in Abbildung 3-3 dargestellt. Dabei wurde ein Volumenstrom von 0,15 slm pro
durchstrémter Ebene und eine Temperatur von 280 T angenommen. Es zeigt sich eine
leichte Unterversorgung von Kanal 1, wobei Riuckstromungen mit diesem Design voll-
standig vermieden werden kénnen. Die gesamten Berechnungen ergaben, dass eine
leichte Ungleichverteilung bei der diagonalen Durchstromung in Kauf genommen wer-
den muss. Sie deuten aul3erdem daraufhin, dass die Stromungsverteilung bei Dichtung
B ungunstiger ist als bei Dichtung A. Bei der Auslegung der integrierten Brenngaser-
zeugung muss daher die Anzahl der Prozesse, in denen eine nicht-diagonalen Durch-
stromung erforderlich ist, minimiert werden. Insgesamt muss das nicht-ideale Str6-
mungsfeld von Dichtung B zu Gunsten der Realisierbarkeit einer komponenteninternen
Stromungsfihrung und zu Gunsten der Kompaktheit des Systems in Kauf genommen
werden.
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Abbildung 3-3 Berechnete Verteilung der Volumenstrd me Uber den Einzelkanalen
des Warmeubertragers (Dichtung A)

Neben der Auswahl der Stromungsform in der Warmedubertragerblechebene durch akti-
ves Offnen und VerschlieRen bestimmter Bohrungen fiir eine Prozessstufe besteht fur
die vertikale Stromungsfuhrung in einem Plattenstapel noch die Mdglichkeit, nur an be-
stimmten Stellen Bohrungen einzubringen und somit einen sich durch Stapeln vertikal
ausgebildeten Stromungskanal zu verschlieBen. Da bei insgesamt 6 maximal mogli-
chen Bohrungen eine Vielzahl an Lochmustern entstehen kann, ergibt sich hier eine
hohe Anzahl an Mdglichkeiten Medien zu fuhren. Das definierte Einstromen wird also
einerseits durch Ausfiihrung oder Weglassen einer Bohrung und andererseits durch de-
finiertes Einlegen einer der Dichtungstypen bestimmt. Beide vorgestellten Prinzipien
werden angewendet, um den Brenngaserzeuger mit allen Prozessstufen in ein Bauteil
zu integrieren. Die Dichtungen werden aus Graphit, das in oxidierender Atmosphare bis
400 T stabil ist, gestanzt. Die Dichtungen A und B (bernehmen dabei vor allem die
Abdichtung gegenuber der Umgebung. Zur Absicherung der internen Dichtigkeit werden
in die Bohrung, die nicht zur Einstromung in eine Blechebene verwendet werden, Ringe
aus Graphit eingelegt.

Die aus Systemsimulationen abgeleitete Systemverschaltung wird mit Hilfe des War-
meubertragerkonzeptes in einem thermisch integrierten Brenngaserzeuger umgesetzt,
der sich direkt an die Brennstoffzelle ankoppeln lasst. Abbildung 3-4 zeigt das Konzept,
wobei jede Prozessstufe durch eine Stromungsebene angedeutet ist. Tatsachlich wer-
den fur alle Prozesse mehrere Stromungsebenen benotigt.
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’9Refo,Aus == : —— Warmelibertrager Reformat

Abbildung 3-4 Darstellung des Konzeptes zur Integra  tion der Systemkomponenten
Verdampferbrenner, Verdampfer, Reformerbrenner, Ref ormer, Ab-
gasruckfihrung und Warmeubertrager in ein Bauteil

In der obersten Stufe, dem Verdampferbrenner, reagiert Brennstoffzellenabgas an der
katalytisch beschichteten Oberflache und Ubertragt die freiwerdende Warme in den
Verdampfungsraum. Das zugefiihrte Methanol-Wasser-Gemisch wird durch die Ver-
dampferbrenner-Stufe hindurch durch Offenlassen des Einlasses in der Diagonale der
Grundflache dem Strémungsraum unter dem katalytischen Brenner zugefuhrt, wo eine
Verdampfung im Gegenstrom stattfindet. Der erzeugte Dampf wird durch die nachste
Stufe (Reformerbrenner) hindurch dem mit Reformerkatalysator beschichteten Str6-
mungsraum zugefuhrt, in den wiederum Warme aus einem Verbrennungsprozess uber-
tragen wird. Das hierflr bendtigte Brennstoffzellenabgas wird durch den sich entlang
der mittleren Bohrungen ergebenden Stromungskanal durch die ersten Prozessstufen
hindurch gefihrt und durch gezieltes Offnen des Einlasses zum Reformerbrenner gelei-
tet. Die Abgasstrome vom Reformer- und Verdampferbrenner werden gemischt und
werden, um Uber einen freien Kanal nach auf3en zu stromen, durch die hier als Abgas-
rackfuhrungsstufe bezeichnete Strémungsebene entgegen der Stromungsrichtung der
Brenner auf eine mittlere Bohrung zurtickgefiihrt. Diese Prozessstufe erfillt aus warme-
technischer Sicht keinerlei Zweck und kommt daher auch in der Systemauslegung nicht
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vor. Es handelt sich vielmehr um einen Kompromiss bei der technischen Realisierung
des Brenngaserzeugers. Um alle Medien des Systems ohne Abgasruckfuhrungsstufe
zu fuhren, waren bei der Auslegung des Warmetubertragers vier Bohrungen pro Seite
notwendig, was allerdings zu einer erheblichen Verbreiterung des Bleches fuhrt und
daher im Hinblick auf die Integration mit der Brennstoffzelle nicht zielfihrend ist. Das
Brennerabgas wird im mittleren Stromungskanal durch den sich anschlieRenden Brenn-
stoffzellenabgas/Reformat-Warmedibertrager hindurch nach auf3en gefihrt. Das Refor-
mat Ubertragt Warme an das dem Brenngaserzeuger zugefihrte Brennstoffzellenabgas.
Dieses wird nach Verlassen des Brenngaserzeugers zurtick zu den Einlassen fir die
beiden Brenner auf der Oberseite des Bauteils gefuihrt. Der gesamte Brenngaserzeuger
wird mit Hilfe von verschraubten Endplatten verspannt. Diese dienen im Rahmen der
Untersuchungen auch als Aufnahme fir die Temperatursensoren, die durch seitliche
Bohrungen in die Auslasse eingebracht werden. Zur Uberwachung des Prozesses wird
dabei hauptsachlich die Abgastemperatur Jg aus Verwendet, da diese sich in grof3ter
raumlicher Nahe zum Reformer befindet und somit die wichtigste Bewertungsgrof3e ist.
Die Temperatur des Reformates Jreioaus als relevante GréfRe fir die Kopplung mit der
Brennstoffzelle wird im Auslass der unteren Endplatte gemessen.

3.3.2. Dauerversuche

Im Rahmen der Untersuchungen zur Dampfreformierung wurden drei verschiedene
kommerziell erhaltliche Katalysatoren in Betracht gezogen. Bei einem der Katalysatoren
handelte es sich um einen kupferbasierten Katalysator. Die beiden anderen waren
Edelmetallkatalysatoren. Die Untersuchungen mit dem Kupferkatalysator konnten nur in
einem Festbettreaktor durchgefuhrt werden, der fir die Anwendung keine Relevanz be-
sitzt. Die Beschichtung des Warmeubertragers war nicht stabil und wies bereits nach
der Inbetriebnahme signifikante Fehlstellen auf, so dass dieser Katalysator flr eine
Verwendung im System nicht in Betracht gezogen werden konnte. Einer der beiden
Edelmetallkatalysatoren zeigte zwar eine deutlich bessere Stabilitdt, konnte jedoch im
Versuch bei der Reformatqualitdt nicht Uberzeugen. Der zweite Edelmetallkatalysator
zeigte in allen Belangen ein sehr zufriedenstellendes Ergebnis und wurde daher auch
fur die Systemversuche ausgewahlt. Die Ergebnisse der Untersuchungen mit dem
Brenngaserzeuger unter Verwendung dieses Katalysators werden im Folgenden zu-
sammengefasst. Hinsichtlich der Stabilitat und Haltbarkeit kann man nach Abschluss
der Untersuchungen mit den beschichteten Reformerblechen ein positives Resiimee
ziehen. Die Beschichtungen sowohl im Brenner als auch im Reformer zeigten nach der
Demontage keine Ablosung und waren auch nach ca. 130 h Betrieb und 15 Kaltstarts
noch stabil (Abbildung 3-5). Es gibt partielle Ablésungen auf den Kanaloberseiten
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(durch Pressung an der Kontaktstelle), die jedoch nicht zur Rissbildung auf der aktiven
Kanalflache fihrten.

"~ B7.Abgas

Abbildung 3-5 (Links) Zustand der Brennerbeschichtu ng in der Verdamp-
fer/Brennereinheit nach 130 h und 15 Kaltstarts, (r  echts) Zustand
der Reformerbeschichtung in der Reformer/Brenner-ei nheit nach
130 h und 15 Kaltstarts

Die Leistung des Reformers ist auch nach mehreren Montage- und Demontagevorgan-
gen mit den gleichen Blechen reproduzierbar. Dies ist ein weiterer Hinweis auf eine
hervorragende Stabilitat und Haltbarkeit der Beschichtungen. Im Hinblick auf den Ein-
satz im Gesamtsystem wurden neben der Stabilitdt auch die Leistungsfahigkeit bezug-
lich Brennstoffumsatz und CO-Gehalt des Reformates unter variierenden Prozessbe-
dingungen geprift. Anhand dieser Untersuchungen wurde das entwickelte Konzept ve-
rifiziert und die technische Machbarkeit eines hochintegrierten Brenngaserzeugersys-
tems basierend auf umgeformten Blechen gezeigt. Die fur die Kopplung mit einer
Brennstoffzelle des Typs HT-PEM geeigneten Betriebspunkte des Systems wurden
identifiziert. Hierfir wurden die in den unterschiedlichen Betriebspunkten gemessenen
Reformatkonzentrationen anhand von zwei Kriterien geprift. Das erste Kriterium war
das Verhaltnis aus feuchten Wasserstoff (H,) — und CO-Konzentrationen. Das zweite
Kriterium war die feuchte CO-Konzentration. Die Grenzwerte fur beide Kriterien richten
sich nach der Arbeitstemperatur der Brennstoffzelle, wobei im Rahmen der Untersu-
chungen Temperaturen zwischen 160 € und 180 T in Betracht gezogen wurden. Der
Betriebspunkt des Reformers lasst sich durch die thermische Leistung Py, und das so-
genannte Wasserdampf-Kohlenstoff-Verhaltnis SCR beschreiben. Die Temperatur des
Reaktors wird, aufgrund der Warmezufuhr im Warmedbertrager, maf3geblich vom Ar-
beitspunkt des katalytischen Brenners bestimmt. Da der katalytische Brenner wiederum
vollstdndig mit dem Abgas der Brennstoffzelle versorgt wird, ist also die Temperatur des
Reformers im Gesamtsystem abhangig vom Betriebspunkt der Brennstoffzelle. Zur Un-
tersuchung der Brenngaserzeugung wurde die Brennstoffzelle durch eine beheizte
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Gasmischstrecke simuliert. Die Zusammensetzung des dem Verdampfer- und dem Re-
formerbrenner zugefiihrten Brenngases wurde anhand der Brennstoffzellenbetriebspa-
rameter Wasserstoffumsatz Brennstoffzelle Uy, und Luftzahl System Ao g als Kenn-
zahl fur den der Kathode zugefuihrten Luftvolumenstrom berechnet. Ein hoher Wasser-
stoffumsatz in der Brennstoffzelle fihrt dazu, dass den Brennern weniger Heizwert zu-
gefuhrt wird und demzufolge die Reformertemperatur absinkt. Hohe Luftzahlen bewir-
ken ebenfalls ein Absinken der Reformertemperatur, allerdings zeigen die Untersu-
chungen, dass die Luftzahlen im fur das System relevanten Wertebereich keinen gro-
Ren Einfluss auf die Reformertemperatur und somit auch auf den Brennstoffumsatz und
die Reformatkonzentrationen haben, so dass eine Auftragung tUber dem Parameter Uy,
als Haupteinflussgrof3e sinnvoll ist.
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Abbildung 3-6 Aus Messwerten der trockenen Reformat  konzentrationen und der

gemessenen Summe der Restkohlenwasserstoffe berechn  ete feuch-
te Reformatkonzentrationen mit dem Verhdltnis aus H 2 und CO-
Konzentrationen und der Einordung in die Grenzwerte fur die HT-

PEM (SCR = 2, AOZ,S: 1,8)

Abbildung 3-6 zeigt die fir eine Kopplung mit der Brennstoffzelle relevanten feuchten
Konzentrationen an CO und Methanol im Reformat sowie das aus den Messwerten be-
rechnete Verhaltnis der H,- und CO-Konzentration. Deutlich erkennbar ist die Abhan-
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gigkeit der CO-Konzentration vom simulierten Wasserstoffumsatz der Brennstoffzelle
Un2 und somit von der Betriebstemperatur. Bei gro3en Wasserstoffumséatzen sinkt die
Reaktionstemperatur und die CO-Konzentration im Reformat, was auf die Wassergas-
Shift-Reaktion zurlickzufuhren ist, deren chemisches Gleichgewicht sich bei niedrigeren
Temperaturen zu niedrigeren CO-Konzentrationen hin verschiebt. Aufféllig bei den Un-
tersuchungen ist die eindeutige Abhangigkeit der CO-Konzentration von der Aufent-
haltszeit der Reaktanden im Reaktor (gekennzeichnet durch den Lastwechsel von
150 Wy, auf 250 Wy,). Eine geringere Aufenthaltszeit bei 150 Wy, fordert die CO-Bildung
und verringert die Abhangigkeit der CO-Bildung von der Reaktionstemperatur. Der
Brennstoffumsatz (erkennbar an der Methanolkonzentration im Reformat) bleibt bei bei-
den Leistungspunkten etwa gleich. Daraus lasst sich der Schluss ziehen, dass der Re-
aktor in der untersuchten Konfiguration mit 4 durchstrémten Ebenen fir eine Leistung
von 150 Wy, Uberdimensioniert ist. Insgesamt lasst sich beobachten, dass das Verhalt-
nis der Hy- und CO-Konzentration bei 250 Wy, deutlich glnstiger ist, so dass man von
einer deutlich besseren Wasserstoffausbeute bei niedrigeren CO-Gehalten sprechen
kann. Die gute Ausbeute beim ,Uberfahren” des Reaktors lasst sich mit dem in den Ka-
nalen bei groRen Volumenstrémen deutlich verbesserten Warmeubergang erklaren. Die
verstarkte CO-Bildung bei einem Uberangebot an aktiver Flache ist ein Indiz dafir, dass
die Wassergas-Shift-Reaktion bei einer Uberdimensionierung des Reaktors bei den
eingestellten Reaktionstemperaturen zwischen 200 € und 300 T auch in eine ungins-
tige Richtung ablaufen kann.

Fur die Kopplung mit der Brennstoffzelle lasst sich folgern, dass bei Leistungen tber
150 Wy, und SCR = 2 geeignete Betriebspunkte bei Wasserstoffumséatzen zwischen 60
% und 70 % zu finden sind, was Abgastemperaturen [lgays kleiner als 260 T ent-
spricht. Die Brennstoffumséatze im Reformer liegen in diesen Betriebspunkten zwischen
70 % und 85 %. Das im Reformat enthaltene Methanol wird von der Brennstoffzelle bei
entsprechender Betriebstemperatur toleriert und in den katalytischen Brennern zur
Schliel3ung der Energiebilanz umgesetzt. Bei der Regelung des Gesamtsystems wird
die Abgastemperatur durch Beeinflussung des Wasserstoffumsatzes in der Brennstoff-
zelle eingestellt.

Das Auffinden des Betriebsfensters zwischen Reformer und Brennstoffzelle spricht ein-
deutig daflr, dass eine Shift-Stufe nicht zwangslaufig in das System integriert werden
muss. Trotz dieses Ergebnisses wurden Versuche mit einer Shift-Stufe im Brenngaser-
zeuger als mogliche Option zur Leistungsoptimierung durchgefuhrt. Technisch wurde
dies durch eine reformatseitige Beschichtung des Warmedibertragers im System, der
mit Hilfe des Brennstoffzellenabgases fur eine Warmeabfuhr aus dem Reformatstrom
sorgt und diesen an die Temperatur der Brennstoffzelle anndhert, umsetzt. Dies ist
deswegen als vielversprechend anzusehen, weil sich Uber der Flache des Warmeu-
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bertragers, aufgrund der Gegenstromfiihrung, zwangslaufig ein Temperaturprofil zwi-
schen ca. 300 € am Eintritt (in Stromungsrichtung des Reformats gesehen) und ca.
200 € am Austritt ergeben muss, was fur die leicht exotherme WGS ideal ist, da sich
am Reaktoreintritt eine fur die Reaktionskinetik glinstige und am Reaktoraustritt eine fur
das chemische Gleichgewicht giinstige Temperatur einstellt. Die Untersuchungsergeb-
nisse waren zunachst vielversprechend, da geringere trockene Volumenkonzentratio-
nen von 1,7 Vol-% CO im Reformat aufgefunden wurden. Die Leistungsfahigkeit des
Reaktors nahm allerdings so rapide ab, dass ein Einsatz des getesteten Katalysators im
System nicht zielfhrend wére. Er ist aufgrund der zuvor geschilderten Ergebnisse nicht
zwingend erforderlich. Die schnelle Abnahme der Performance wurde hier durch eine
Ablésung der Beschichtung verursacht.

3.4. Zusammenfassung

Im Rahmen der Reformerentwicklung wurde ein Dampfreformer fir Methanol aufgebaut
und erfolgreich getestet. Dabei wurden sowohl kupferbasierte als auch ein edelmetall-
basierte Katalysatoren getestet. Im System wurde ein edelmetallbasierter Katalysator
eingesetzt, da der kupferbasierte Katalysator eine unzureichende Stabilitdt der Be-
schichtung aufwies. Beim edelmetallbasierten Katalysator waren die Beschichtungen
sowohl im Brenner als auch im Reformer auch nach ca. 130 Betriebsstunden und 15
Kaltstarts noch stabil. So konnte ein umfangreiches Versuchsprogramm zur Charakteri-
sierung des Katalysators und der Brenngaserzeugung durchgefiihrt werden. Bei Leis-
tungen Uber 150 Wy, und SCR = 2 lassen sich geeignete Betriebspunkte bei Wasser-
stoffumsétzen zwischen 60 % und 70 % einstellen. Daflr ist der Betrieb der Brennstoff-
zelle bei einer Temperatur von 180 € notwendig. De r Edelmetallkatalysator erreichte
durch den verbesserten Warmeutbergang im Reaktor auch bei Raumgeschwindigkeiten,
die das Dreifache des Auslegungspunktes betragen, noch Brennstoffumsatze tber 90
% [Wichma. 10].

Die Arbeiten konnten trotz Verzégerungen wegen der Katalysatorverfigbarkeiten mit
grof3em Erfolg abgeschlossen werden. Es ist gelungen, einen kompakten und robusten
Reformer auf Basis des Hydroforming-Fertigungsprozesses zu entwickeln, der sich mit
einer Brennstoffzelle integrieren Iasst.
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4. Systemintegration und Aufbau eines Gesamtsystems

4.1. Aufgabenstellung und Ziele

Nach der erfolgreichen Entwicklung einer Mikrobrennstoffzelle und eines Mikrorefor-
mers war das Ziel, ein integriertes und kompaktes Gesamtsystem zu entwickeln, wel-
ches eine elektrische Leistung von 30 W aufweist und als Hybridsystem mit einem Li-
thium-lonen-Akkumulator die Energieversorgung eines Golf-Caddy gewahrleisten soll.
Teil der Entwicklung des Gesamtsystems war die thermodynamische Auslegung und
die Schnittstellendefinition zwischen Brennstoffzelle und Reformer. Das Gesamtsystem
sollte getestet und in mehreren Stufen optimiert werden. Nachdem die technische und
wirtschaftliche Machbarkeit gezeigt wurde, sollte eine Handfertigung aufgebaut werden,
so dass Brennstoffzellensysteme fir die Caddy-Anwendung produziert werden kdénnen.

4.2. Stand der Technik

Bei den bereits auf dem Markt verfigbaren Systemen muss zwischen Direktmethanol-
brennstoffzellen (Direct Methanol Fuel Cell - DMFC) und Systemen mit vorgeschalteter
Reformierung (Reformed Methanol Fuel Cell - RMFC).

DMFC-Systeme stehen in Konkurrenz zu den RMFC-Systemen. In diesem Bereich ist
die Firma SFC Smart Fuel Cell mit einer breiten Palette an Produkten in unterschiedli-
chen Leistungsbereichen, vor allem fur Freizeitanwendungen, etabliert. Ein Produkt,
das System Jenny 600S-BZ, ist mit einer elektrischen Leistung von 25 W speziell fur
den militarischen Markt entwickelt worden. Im hier relevanten Leistungsbereich < 50 W
sind bei SFC zudem noch Systeme aus der EFOY-Serie, das EFOY 600 und 900, vor
allem fur Freizeitanwendungen erhaltlich. Die genannten Systeme werden, abgesehen
vom Betrieb in Wisten, mit reinem Methanol betrieben. RMFC-Systeme erfordern die
Beimischung von Wasser. Die hier betrachteten EFOY-Systeme kosten zwischen 2200
€ und 2500 €.

Die Firma UltraCell Corporation bietet Mikrobrennstoffzellengerate auf RMFC-Basis an.
Mit zwei unterschiedlichen Geraten kann man elektrische Leistungen von 25 W und
40 W abdecken. Die Systeme sind fur den militdrischen Sektor bestimmt und sind nicht
fur den zivilen Einsatz konzipiert. Die Systeme erreichen Leistungsdichten von
20,16 W/kg (System XX25) und 34,75 W/kg (System XX55). Der Preis fur das 25 W —
System liegt bei ca. 3000 €. Das 40 W — System kostet bereits 6700 €.
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Beide Firmen befanden sich zu Projektbeginn in einer frihen Phase der Kommerziali-
sierung, sind aber inzwischen im Markt etabliert. Zu diesem Zeitpunkt war von Seiten
der Firma Casio die Markteinfihrung eines Brennstoffzellensystems mit einer elektri-
schen Leistung von 20 W fir 2007 angekindigt [Casio 06]. Informationen Uber einen
erfolgreichen Abschluss dieses Prozesses liegen dem OWI bis zum heutigen Tage
nicht vor. Gleiches gilt fir die Entwicklung eines RMFC-Systems der Motorola Labs

[Motoro. 05]. Tabelle 4-1 stellt die genannten Systeme gegenuber.

Hersteller SFC Smart Fuel Cell SFC Smart Fuel Cell |SFC Smart Fuel Cell |UltraCell UltraCell

System JENNY 600S-BZ EFOY 600 EFOY 900 XX25 XX55
Elektrische Leistung 25 W 25 W 38 W 25 W 40W
Volumen inkl. Tank 3,191 291 291 21 51
Tankvolumen 0,351 51 51 051 0,51
Energieinhalt pro Tankfllung

(elektrischer 400 Wh 5555 Wh 5555 Wh 180 Wh 200 Wh
Nettwowirkungsgrad

beriicksichtigt)

Gravimetrische Leistungsdichte

ohne Tank 14,7 W/ikg 4,17 Wikg 6,13 W/kg 20,16 W/kg 34,375 Wikg
Volumetrische Energiedichte

(Energieerzeugung zu

Tankvolumen) 1143 Whil 1111 Whil 1111 Whil 360 Wh/I 400 Wh/l
Laufzeit pro Tankfiillung 16 h bei 25 W 220 h bei 25 W 145 h bei 38 W 9hbei 20 W 5hbei 40 W
Gewicht ohne Tank 1,7 kg 6 kg 6,2 kg 1,24 kg 1,6 kg
Abmessungen (LxBxH)

- ohne Batterie 252x171x7,4cm | 435x20x27,6cm | 435x20x 27,6 cm |23x15x4,3cm| 27,2x 20,8x 8,1 cm
- ohne Tank

Preis ubekannt ca. 2200 € 2.500 € ca. 3000 € 6.700 €
Einsatzbereich ausschlieBlich Militar Freizeitanwendungen |Freizeitanwendungen |Militar Militar

Tabelle 4-1  Vergleich von kommerziell verfigbaren M ethanolbrennstoffzellen

im Leistungsbereich <50 W

Bei dem im Rahmen des Projektes MIMEMIZ entwickelten System handelt es sich defi-
nitionsgemafl um eine RMFC. Es konkurriert aufgrund des gleichen Brennstoffs und
ahnlichen Anwendungen mit den zuvor beschriebenen RMFC- und DMFC-Systemen,
deren grundlegende Eigenschaften Tabelle 4-1 zusammengefasst sind.

Beim Vergleich der gravimetrischen Leistungsdichte zeigt sich, dass die RMFC-
Systeme gegenuber den DMFC-Systemen deutlich im Vorteil sind. Sie lassen sich deut-
lich kompakter und leichter bauen. Ein fairer Vergleich ist hier zwischen dem DMFC-
basierten Jenny-System von SFC und den Ultracell-Systemen madglich, da beide Sys-
teme auf den militdrischen Markt ausgerichtet sind, bei dem fir Kompaktheit und Ge-
wicht Abstriche bei den Kosten in Kauf genommen werden kdnnen. Vergleicht man die
Systeme im Hinblick auf den Freizeitmarkt, kann man aus der Aufstellung in Tabelle 4-1
ableiten, dass DMFC-Systeme in einem vergleichbaren Kostenrahmen deutlich gré3er
und schwerer gegentuber RMFC-Systemen ausfallen. Allerdings ergibt sich aus der Re-
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cherche, dass DMFC-Systeme eine bessere Energiedichte aufweisen, da sie nicht auf
eine Wasserbeimischung angewiesen sind. Eine Ausnahme ist laut SFC-Homepage z.
B. der Betrieb in Wisten (meist militdrische Anwendungen). In warmen Umgebungen ist
auch bei der DMFC eine Wasserbeimischung notwendig, so dass sich hier der genann-
te Vorteil relativiert. Zusammenfassend kann man sagen, dass RMFC-Systeme uberall
dort Sinn machen, wo wenig Bauraum fur das Gesamtsystem zur Verfigung steht. Dies
ist zum Beispiel bei der mit dem MIMEMIZ-System angestrebten Golf-Caddy Anwen-
dung der Fall und lasst sich fur den Bereich kleiner mobiler Gerate verallgemeinern.
DMFCs sind sinnvoll einsetzbar, wenn der Bauraum keine Rolle spielt, dafir eine mog-
lichst grol3e Bevorratung erforderlich ist (Camping etc.). Wie am Beispiel beider im
Markt befindlicher Firmen ersichtlich wird, gibt es flr beide Systemtypen bereits einen
Markt.

4.3. Erzielte Ergebnisse

4.3.1. Auslegung des Gesamtsystems

Im Rahmen der Systemauslegung wurde eine thermodynamische Betrachtung des Mik-
robrennstoffzellensystems durchgefiihrt, um Potenziale zur Warmeintegration zu identi-
fizieren und eine mdglichst optimale Verschaltung der Komponenten zu entwickeln. Das
Mikrobrennstoffzellensystem besteht aus mehreren endothermen und exothermen Pro-
zessstufen. Bei der Dampfreformierung und deren Eduktkonditionierung (Verdampfung
und Uberhitzung von Methanol und Wasser) liegt ein Warmebedarf vor, wahrend bei
der Brennstoffzelle und der katalytischen Verbrennung von Brennstoffzellenabgas
Warme abgefihrt werden muss. Die unterschiedlichen Temperaturniveaus der Prozes-
se machen zudem die thermische Konditionierung von Stoffstromen innerhalb des Sys-
tems notwendig. Um eine geeignete Systemverschaltung zu entwickeln, wurde zu-
nachst eine Warmeintegrationsanalyse durchgefthrt, in die die obengenannten Prozes-
se einbezogen wurden. Das Ziel der Analyse war, diejenigen Prozesse zu ermitteln, die
thermisch aneinander gekoppelt werden kdonnen, um den Warmebedarf des Systems
maoglichst optimal zu decken. Neben einem maoglichst hohen Mal3 an Warmeintegration
musste allerdings auch die Regelbarkeit des Systems sichergestellt werden. Des Weite-
ren musste eine hohe Systemkomplexitat insbesondere im Hinblick auf die Leistungs-
dichte vermieden und die Anzahl an BoP-Komponenten minimiert werden. Aus den ge-
nannten Kriterien ergab sich ein Zielkonflikt, dessen Loésung anhand der Ergebnisse der
Warmeintegrationsanalyse entwickelt wurde.
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Die fur die Warmeintegrationsanalyse notwendigen thermodynamischen Berechnungen
wurden mit Matlab/Simulink® durchgefiihrt. Abbildung 4-1 zeigt ein vereinfachtes Sche-
ma der beteiligten Prozesse und die getroffenen Annahmen fiur die Prozesstemperatu-
ren. Prozesse mit Warmebedarf sind durch den Buchstaben H und Prozesse mit War-
mefreisetzung bzw. Kihlungsbedarf durch den Buchstaben K gekennzeichnet. Vor dem
Eintritt in den endothermen Dampfreformer (Prozess H2) werden die Edukte Wasser
und Methanol vorgewarmt, verdampft und Uberhitzt (Prozess H1). Der Dampfreformer
wurde im Rahmen der Simulation durch einen Gleichgewichtsreaktor abgebildet, der mit
einem SCR von 1,5 betrieben wird. Mit dem Ziel, eine theoretische Kohlenmonoxidkon-
zentration von kleiner als 1 Vol-% als geeigneten Grenzwert fur die HT-PEM Brenn-
stoffzelle zu erhalten, wurde bei dem gewdahlten SCR eine isotherme Reaktionsfiihrung
bei 230 € angenommen, was gemal der Literaturreche rche ein realistisches Tempera-
turniveau ist. Die Brennstoffzelle wurde als isotherm bei einer Prozesstemperatur von
160 € angenommen. Die erzeugte Warme fliel3t als Pr ozess K2 mit in die Analyse ein.
Das Reformat wird vor dem Eintritt in die HT-PEM Brennstoffzelle auf 160 T abgekuhlt
(Prozess K1). Als Randbedingung fir die Warmeintegrationsanalyse wurde zu Grunde
gelegt, dass die Kathodenluft vor Eintritt in die Brennstoffzelle auf 160 T vorgewarmt
wird (Prozess H3). Neben der Prozesswéarme der Brennstoffzelle wurde die Mdglichkeit
der Einkopplung von Warme durch die Kathodenabluft (Prozess K3) und die katalyti-
sche Verbrennung (Prozess K4) in das System betrachtet.

Ipraus = 110 °C Iune = 25 °C
. <-j-- Lufi
< - Katalytischer
Abgas K4 - Brgnner -
Ieaume = 25 °C YprEin= 23C °C Ipr aus = 23C °C Ianode Ein = 160 °C Ianode aus = 160 °C
7
Methanol _ — k- / K- > Anode
Wasser o
b I
H2 g S *| Kathode --r--» K3 -
SLuf Kathode = 25 °C 4% & E
i Ikathode £in = 160 °C Ikathode aus = 160 °C :
' p Yy
Kathode Abgas =
Lufi 11C °C
Abbildung 4-1 Vereinfachtes Schema der Prozessstufe  n mit Temperaturannahmen

fur die Warmebedarfshilanzierung

Die katalytische Verbrennung wurde als adiabat angenommen. Zudem wurde voraus-
gesetzt, dass die Reaktionen im Brenner und im Reformer das chemische Gleichge-
wicht erreichen. Die stéchiometrischen Verhaltnisse auf der Anoden- und Kathodensei-
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te, die im Folgenden definiert werden (Gl. 4.1 und Gl. 4.2), haben einen grof3en Einfluss
auf den Warmehaushalt des Systems und die Leistungsfahigkeit der Brennstoffzelle.
Die Kathodenluftzahl Aoz ist definiert als das Verhdltnis des tatsachlich zugefuhrten
Sauerstoffvolumenstroms zu dem stochiometrischen Sauerstoffbedarf der Brennstoff-
zelle bezogen auf den elektrochemisch umgesetzten Wasserstoffvolumenstrom. Im
Rahmen der Warmeintegrationsanalyse wurde von einer Kathodenluftzahl von 1,8 aus-
gegangen (Gl. 4.1).

— nOZ, BZ Ein

A =
02,87 5 .
(nHZ,BZ,Ein ~ N ez A ) 0,5

(Gl. 4.1)

Die Anodenstdchiometrie Ay, ist ein Faktor fir den anodenseitigen Wasserstoffliber-
schuss (bei Membranbrennstoffzellen), wiederum bezogen auf den im aktuellen Last-
punkt elektrochemisch umgesetzten Wasserstoffvolumenstrom. Reziprok zur Ano-
denstdchiometrie wird auch haufig der Wasserstoffumsatz der Brennstoffzelle Uy, in
Prozent angegeben (Gl. 4.2). Fur die Warmeintegrationsanalyse wird ein Wasserstoff-
umsatz von 80 % vorausgesetzt (A42= 1,25).

_ 1 _ Nyopzein = Muzezacs
u H2 — =

. (Gl. 4.2)

/1H2 nH2,BZ,Ein
In einer realen Brennstoffzelle wird der Wasserstoffumsatz durch die Belastung der
Brennstoffzelle eingestellt. Dies hat einen grof3en Einfluss auf den Warmehaushalt ei-
nes Brennstoffzellensystems, da sich mit dem Umsatz in der Brennstoffzelle auch der
Heizwert des Brennstoffzellenabgases andert.
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Abbildung 4-2 Profil des Warmebedarfs und der Warme  freisetzung in einem Pro-

zess mit einer DR von Methanol und einer HT-PEM Bre  nnstoffzelle

Abbildung 4-2 zeigt die Auswertung der Warmestréme des in Abbildung 4-1 dargestell-
ten vereinfachten Brennstoffzellensystems in T,AH -Diagrammen. Die Enthalpiestréme

sind dabei auf die mit dem Brennstoff zugefiihrte thermische Energie bezogen. Die Ab-
bildung verdeutlicht, dass fur die Konditionierung von Methanol und Wasser fur den Ein-
tritt in den Dampfreformer (Vorwarmung, Verdampfung, Uberhitzung) fast 20 % der zu-
gefuhrten thermischen Energie aufgewendet werden missen. Weitere 10 % sind fur die
Beheizung der Dampfreformierung notwendig. Um einen fur die Warmeubertragung in
diese Prozesse ausreichenden Temperaturgradienten sicherzustellen, sind bei der
Warmequelle Temperaturen von mindestens 250 T erfo rderlich. Bei diesem Tempera-
turniveau wird offensichtlich, dass nur die Verbrennung der im Brennstoffzellenabgas
enthaltenen Reste an H, und CO (ersichtlich an Prozess K4) fur die Deckung des War-
mebedarfs von Verdampfung und Reformierung (Prozesse H1 und H2) eine Rolle spie-
len kann. Des Weiteren ist zu sehen, dass der Reformatstrom (Prozess K1), wegen
seiner sehr geringen Warmekapazitat, nicht zur Vorwarmung kalter Stoffstrome wie den
flussigen Komponenten (Prozess H1) oder der Kathodenluft (Prozess H3) eingesetzt
werden kann. Abbildung 4-2 verdeutlicht, dass die Brennstoffzelle (Prozess K2) ein
grof3es Angebot an Warme bei einer Temperatur von 160 C bereitstellen kann. Im Sin-
ne einer maximalen Warmeintegration ware daher die Verwendung der Abwarme des
Brennstoffzellenprozesses fur die Vorwarmung kalter Stoffstrome als sinnvoll anzuse-
hen. Aus Grunden der Systemkomplexitat und Regelbarkeit ist von einer Integration der
Brennstoffzelle in den Warmehaushalt des Gesamtsystems allerdings abzusehen. Eine
Warmeproduktion in der Brennstoffzelle kann nur erfolgen, wenn der Reformer ein Pro-
duktgas mit ausreichender Qualitat bereitstellt. Es wére also ein aullerst komplexes
Startkonzept notwendig. Auch unter der Voraussetzung, dass die Betriebsphase des
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Systems erreicht werden kann, ist eine enorme Komplexitat bei der Regelung zu erwar-
ten, da in einem konkreten Lastpunkt eine definierte Warmeabfuhr in der Brennstoffzel-
le zum Beibehalten der gewlinschten Betriebstemperatur sichergestellt werden muss
und diese definierte Warme gleichzeitig in einem ausreichenden Mal3e zur Aufrechter-
haltung des Betriebs der Brenngaserzeugung beitragen muss. Aus den genannten
Grinden wurde die Abwéarme der Brennstoffzelle fir den Warmehaushalt der Brenn-
gaserzeugung nicht bertcksichtigt. Vielmehr musste das Ziel sein, fur die Betriebstem-
peratur der Brennstoffzelle eine eigene unabhangige Regelungsmdéglichkeit durch eine
separate Kihlung zu schaffen, auch wenn diese Mal3nahme zu einer Senkung des er-
reichbaren Systemwirkungsgrades fuhrt. Fur die Abkihlung des Reformats (Prozess
K1) auf die gewiinschte Anodeneingangstemperatur von 160 € ware im Sinne der Sys-
temkomplexitat eine passive Kuhimoglichkeit winschenswert. Durch den geringen
Warmekapazitatsstrom des Reformats besteht allerdings die Gefahr der Kondensation
bei Unterschreiten der Zieltemperatur. Beim Vergleich der Kapazitatsstrome und Tem-
peraturniveaus offenbart sich die Mdglichkeit der Kopplung des auf 160 C temperierten
Kathodenabgases (Prozess K3) mit dem Reformat. Bei einer Warmeubertragung zwi-
schen diesen beiden Stoffstromen ist eine exakte Temperierung des Reformats auf die
Anodeneintrittstemperatur theoretisch zwar nur mit einer unendlich groRen Warmeu-
bertragerflache moglich, jedoch ist das Einhalten der maximalen Materialtemperaturen
der HT-PEM von 180 € auch mit einem realen Bauteil erreichbar. Die Malinahme
bringt keinen Regelungsaufwand mit sich. Bei Mischung von Anoden- und Kathodenab-
gas und Warmedubertragung zum Reformatstrom kann, durch den stark erhdhten War-
mekapazitatsstrom, eine noch gunstigere Temperierung des Reformats erreicht wer-
den. Da weder der Reformatstrom K1 noch die Abwarme der Brennstoffzelle K2 zur Be-
reitstellung der Verdampfungs- und Reaktionswadrme der DR geeignet sind, verbleibt
nur noch die Verbrennung von Anodenabgas als potenzielle Warmequelle zur Schlie-
Bung der Energiebilanz. Aus Abbildung 4-2 ist abzulesen, dass die katalytische
Verbrennung nur 20 % ihrer Warme bezogen auf die gesamte zugefiihrte thermische
Energie oberhalb von 250 T bereitstellen kann, wah rend Eduktkonditionierung (Pro-
zess H1) und Reformierung (Prozess H2) gemeinsam 30 % bendtigen, so dass mit den
getroffenen Annahmen die Energiebilanz des Systems nicht zu schlieRen ist. Das
Schlief3en der Bilanz kann durch elektrisches Beheizen des Prozesses, durch Verbren-
nung zuséatzlichen Methanols und durch Verringerung des Wasserstoffumsatzes Uy,
erreicht werden. Die erstgenannte Mdglichkeit ist aus energetischer Sicht nicht sinnvoll,
da die elektrische Energie am Ende der Umwandlungskette bei der Verstromung von
Methanol steht und somit mit dem Systemwirkungsgrad behaftet ist. Zudem ergibt sich
im Hinblick auf ein reales Mikrobrennstoffzellensystem noch die Herausforderung Heiz-
elemente direkt in den Reformer oder Verdampfer zu integrieren. Hinsichtlich des Wir-
kungsgrades ist die Verbrennung von zusétzlichem Methanol die optimale Lésung. Al-
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lerdings muss hier ein zuséatzliches Dosierelement ins System eingebracht und perma-
nent angesteuert werden. Sinnvoll ist fur ein kleines Brennstoffzellensystem, bei dem
eine geringe Komplexitat Vorrang gegeniber einem maximalen Wirkungsgrad hat, die
Begrenzung des Wasserstoffumsatzes in der Brennstoffzelle, so dass der Warmebedarf
der Brenngaserzeugung gedeckt werden kann.

\

Brenner

Reformer

Warmeubertrager
> Anode '\
|—>©—>@—> Kathode —@-
Lufl
)
Abbildung 4-3 Systemauslegung fiir das Mikrobrennsto ffzellensystem mit Refor-
merbrenner, Reformer, Verdampferbrenner, Verdampfer , Warmeu-

bertrager und Brennstoffzelle

Aus den Uberlegungen zur Warmeintegrationsanalyse wurde eine Systemverschaltung
fur ein Mikrobrennstoffzellensystem abgeleitet. Diese ist in Abbildung 4-3 schematisch
dargestellt. Die notwendige Enthalpie fir die Verdampfung und die Reformierung wird
durch die katalytische Verbrennung des Brennstoffzellenabgases bereitgestellt. Fir die
technische Realisierung wurde ein Warmeubertragerkonzept entwickelt, welches im fol-
genden Abschnitt vorgestellt wird. Vor dem Eintritt in die beiden katalytischen Brenner
(Reformer- und Verdampferbrenner) wird das Brennstoffzellenabgas durch Warmeuber-
tragung mit dem Reformat weiter erhitzt und gleichzeitig das Reformat fur den Eintritt in
die Anode temperiert. Da die Verdampfung gemall Warmebedarfsanalyse eine etwa
doppelt so grol3e Warmezufuhr erfordert wie die Reformierung, wird das Brennstoffzel-
lenabgas im Verhéltnis 1:2 geteilt, was technisch durch Einstellung der Druckverluste
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uber den Reformer- und Verdampferbrenner realisiert wird. Fir die Kihlung der Brenn-
stoffzelle wird ein Lufter vorgesehen, der fir eine aul3ere Umstromung der Brennstoff-
zelle und eine konvektive Warmeabfuhr sorgt. AuRerdem wird die Kathodenluft der
Brennstoffzelle bei Umgebungstemperatur zugefthrt, um auch innerhalb der Zelle, also
auch direkt im Reaktionsraum, Warme abzufuhren.

Das Ergebnis einer Simulation der zuvor diskutierten Systemauslegung in Mat-
lab/Simulink® ist in Abbildung 4-4 in einem Energieflussdiagramm dargestellt. Die An-
nahmen fur die jeweilige Prozessfuhrung und —temperatur entsprechen denen der
Warmeintegrationsanalyse.

ABWARME
BRENNSTOFFZELLE

10C % 1121 %
BRENN- H: v
STOFF REFORMAT

ONNLSIFT FHOSIHINMATT

3C1%
REKUPERA-
TION

WU 12 %

(

VERDAMPFUNG 19 € %

DAMPFREFORMIERUNG 9 3 %

Abbildung 4-4 Energieflussdiagramm des Mikrobrennst offzellensystems nach Ab-
bildung 4-3

Fur die SchlieRung der Energiebilanz des simulierten Gesamtsystems ergibt sich unter
den getroffenen Annahmen ein maximaler Wasserstoffumsatz Uy, von 73 %. Bezogen
auf die zugefuhrte thermische Leistung werden 30,1 % der Wéarme ins System zurlck-
gekoppelt. 80,7 % der zugefuhrten thermischen Leistung stehen der Brennstoffzelle in
Form von Wasserstoff zur Strom- und Warmeproduktion zur Verfiigung. Dies entspricht
der Definition des so genannten Reformierungswirkungsgrades /Jreo, der in Gl. 4.3 in
einer fir Membranbrennstoffzellen giltigen Form gegeben ist (Umsatz von CO nicht be-
racksichtigt).

N, .Hyy
=—2———"200 Gl. 4.3
M Refo Ay 'HU,Br H2 ( )

r
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Mit der Annahme einer Zellspannung von 0,5V, dem ermittelten Wasserstoffumsatz
und der Prozesstemperatur von 160 € ergibt sich fir das simulierte Gesamtsystem ei-
ne elektrischer Bruttowirkungsgrad von 32,2 %. Einen entscheidenden Einfluss auf den
realen elektrischen Wirkungsgrad des Systems haben die parasitaren Verluste durch
die BoP-Komponenten und die Steuerung, die im genannten Wert nicht miteinbezogen
sind.

4.3.2. Steuerungsentwicklung

Auf Basis der Prifstandssteuerungen fur Reformer und Brennstoffzelle wurde eine Sys-
temsteuerung entwickelt und implementiert. Diese ermoglicht den automatisierten Sys-
temstart und Betrieb des Gesamtsystems. In Abbildung 4-5 ist der Ablauf der Steuerun-
gen mit den verschiedenen Zustdnden zusammengefasst.

M anuelle Umschaltung

Service

Start-Bignal

Alle System-Temperaturen Fehler-Reset

<50 °C v

Warm-up

(elektrisch)

Fehler

top-Signal

Tees > (110 T

Stop-Signal Y
n

Abkihle

Stop-Signal ¥ Fehler
Betrieb

Abbildung 4-5 Ablaufdiagramm der Steuerung

Nach dem Einschalten befindet sich das System im Zustand Leerlauf (IDLE). Durch ein
Startsignal wird das System gestartet. Die Startphasen werden anschliel3end bis zum
Zustand Betrieb automatisch durchlaufen. Wahrend des Systemstarts erfolgt zunachst
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eine elektrische Vorwarmung. Dabei werden Brennstoffzelle und Restgasbrenner Uber
Heizelemente in den Systemendplatten aufgeheizt. Die Heizungen werden auf eine Ei-
gentemperatur von 200 € am Reformer beziehungsweis e 180 € an der Brennstoffzel-
le geregelt.

Nachdem die Temperatur im Reformer ein Niveau erreicht hat, das die Verdampfung
des Brennstoffs und die Funktionsfahigkeit des Katalysators sicherstellt, wird der Start-
brenner gestartet. Hierfur wird Brennstoff direkt in den Restgasbrenner dosiert und die
Luftzufuhr eingeschaltet. Erreicht die Temperatur des Restgasbrenner-Austritts einen
Schwellenwert von etwa 200 <C, wird eine erfolgreic he Zindung des Startbrenners an-
genommen und die elektrische Heizung des Reformers abgeschaltet. Der Reformer
wird mit dem Startbrenner weiter aufgeheizt bis zum Erreichen einer minimalen Be-
triebstemperatur.

Sobald der Reformer-Eintritt eine Temperatur erreicht hat, welche mindestens die Ver-
dampfung des Brennstoffs sicherstellt, wird das System in den Reformer-Betrieb umge-
schaltet. Im Reformer-Betrieb wird die Brennstoffzufuhr zum Startbrenner gestoppt und
stattdessen Brennstoff in den Reformer dosiert. Entsprechend der Reformer-Leistung
wird des weiteren Luft durch die Brennstoffzelle in den Restgasbrenner geleitet. Die Re-
former-Leistung wird nach der Austrittstemperatur des Restgasbrenners geregelt, wobei
diese etwa 250 — 280 T betragen sollte.

Im Betriebszustand wird die Brennstoffzelle wahlweise entweder mittels der Ladestrate-
gie oder einer elektrischen Last belastet. Die wéhrend des Betriebs frei werdende
Warme aufgrund des Wasserstoffumsatzes wird mittels externer konvektiver Kihlung
Uber einen Lifter abgefiihrt. Dieser wird automatisch gemaf der Ein- und Austrittstem-
peraturen des Stacks aktiviert oder deaktiviert. Um den Zustand Betrieb zu verlassen,
muss ein Stopsignal vorgegeben werden. Daraufhin stoppt die Steuerung die Brenn-
stoffzufuhr und aktiviert die Brennstoffzellen-Kihlung. Nach Erreichen der Zieltempera-
tur geht das System selbstandig wieder in den Zustand Leerlauf (IDLE) Uber.

Wahrend des gesamten Betriebs, also in der Aufwarm-, Betriebs- und Abkuhlphase
werden die Temperatursensoren auf Kontaktbruch tUberwacht. Zusatzlich werden Kkriti-
sche Temperaturen wie Heizungen und Restgasbrenner-Austritt auf die Uberschreitung
der jeweiligen Maximaltemperatur Uberprift. Wird ein Fehler erkannt, so schaltet das
System sofort in den Zustand Notaus. In diesem Zustand werden alle Aktoren gestoppt.
Das Verlassen des Notaus-Zustands ist méglich, wenn ein Stopsignal an die Steuerung
gesendet wird. Die Fehler missen vor einem erneuten Start zurlickgesetzt werden, da
das System ansonsten direkt wieder in Notaus geht.

In Abbildung 4-6 und 4-7 ist ein beispielhafter Betrieb des Gesamtsystems dargestellt.
Abbildung 4-6 zeigt dabei den Verlauf der verschiedenen Systemtemperaturen und die

-63 -



4. Systemintegration und Aufbau eines Gesamtsystems

Ansteuerung des Brennstoffzellenlifters. In Abbildung4-7 sind die Leistungsdaten des
Systems aufgetragen. Die dargestellten Ergebnisse wurden mit einem 15-Zellen-Stack
ermittelt. Die max. erreichte elektrische Brutto-Leistung betragt 30 W bei einer zuge-
fuhrten thermischen Leistung des Brennstoffs von ca. 170 W. Der Brutto-
Systemwirkungsgrad liegt somit bei nahezu 18 %.

Neben der Belastung der Brennstoffzelle mittels elektronischer Last wurde eine innova-
tive Ladestrategie fur den Akku entwickelt und sowohl an einer Einzelzelle als auch am
System getestet. Dabei wird die Zelle hochfrequent belastet. Ein Belastungszyklus ist
dadurch gekennzeichnet, dass die Zelle elektrisch belastet wird. Die Leistungsabgabe
erfolgt entlang der U-I-Kennlinie. Sinkt die Zellspannung unter einen vorgegebenen
Wert, wird die Last zu Null gesetzt, bis die Zellspannung wieder ein max. Niveau er-
reicht hat und die Zelle erneut belastet wird. Hierdurch ergibt sich eine sehr hochfre-
quente Leistungsabnahme. Um dieses Konzept zur Akkuladung zu nutzen muss die
Zellspannung immer grol3er der Spannung am Akku sein. Vorteil dieses Konzepts ist
der sehr einfache Aufbau der elektrischen Verschaltung.
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Abbildung 4-6 Betrieb des Gesamtsystems — Temperatu  ren
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Abbildung 4-7 Betrieb des Gesamtsystems — Leistung, Strom, Spannung

Das beschriebene Konzept wurde sowohl an einer Einzelzelle als auch am Gesamtsys-
tem verifiziert. Dabei wurde an der Einzelzelle ein kontinuierlicher Betrieb fir mehr als
100 Stunden realisiert. Am System wurde die Machbarkeit ebenfalls in mehreren Test-
lAufen nachgewiesen.

4.3.3. Balance of Plant Komponenten

AP 3200, Katalytischer Brenner, Integration im Stack und Warmemanagement

Um die Hochtemperatur-Brennstoffzelle und den Brenngaserzeuger beim Kaltstart des
Gesamtsystems moglichst schnell auf Betriebstemperatur zu bringen, war es erforder-
lich ein Startsystem zu konzipieren, welches die notwendige Heizleistung bereitstellt.
Hierfir wurde zu Beginn des Projektes ein katalytischer Brenner vorgesehen, der beim
Startvorgang Methanol und Luft verbrennt, um die bendtigte Warme zu erzeugen. Die-
ses Konzept wurde spater auf Grund der Komplexitat der Systemperipherie und der
Uberwachung des Brennvorgangs verworfen.

Stattdessen wurde ein einfacheres System verwendet, dass Strom aus dem gekoppel-
ten Hybrid-Akku nutzt und mittels elektrischer Heizelemente die bendtigte Warme zum
Erreichen der Betriebstemperatur der Brennstoffzelle, zum Verdampfen des Brennstoffs
und zur Vorwarmung der Luft erzeugt. Um die Warme im gesamten Stack zu verteilen
und die fur den Betrieb notwendige Temperatur im spateren Betrieb zu halten, wurde in
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Zusammenarbeit mit dem OWI Aachen ein Warmemanagementsystem mit Warme-
rickgewinnung entworfen. Bei einem Kaltstart nutzt dieses zwei an den Plattenstapel-
enden eingelassene elektrische Heizelemente, um den gesamten Stapel auf Betriebs-
temperatur zu bringen. Die zum Betrieb notwendige Luft- und Brenngasstromung be-
wirkt hierbei eine schnelle, konvektive Warmeausbreitung im gesamten System. Nach
der Startphase werden die elektrischen Heizelemente abgeschaltet. Die notwendige
Wwarmemenge zum Erhalt der Betriebstemperatur wird durch Warmertckfihrung beim
Abkuhlen des Uberhitzten Reformats gewonnen. Ein schematisches Ubersichtsbild des
Warmemanagementsystems ist in Abbildung 4-8 dargestellt.

Hiung Refmer ____— Heizelement

A

Brennstoff Reformierung

(Mj;; ! |

. Brenner

Startbrennerfunktion

V] : Anode

Kathode

Kuhlung BZ T

Heizung BZ Heizelement

)
S

<-—— Kathodenluft

Abbildung 4-8 Ubersichtsbild des Warmemanagementsys tems (OWI Aachen)

Die Berechnung der fur den Start notwendigen Wéarmeleistung erfolgte unter Beriick-
sichtigung der Warmekapazitat der Komponenten, sowie der latenten Warme fiur die
Verdampfung des Fluids. Als Richtwert wurde so eine Leistung von 25 W ermittelt. Auf
Basis dieser Berechnungen wurde ein Heizelement entwickelt und mit mikrotechnologi-
schen Herstellungsprozessen (u.a. Photolithographie und Nickelgalvanik) im institutsei-
genen Reinraum gefertigt. Durch die mikrotechnische Fertigung des Heizers im eigenen
Hause konnte der Vorteil einer relativ schnellen Umsetzung eines neuen Entwurfs zum
Funktionsmuster in sehr kurzer Zeit erfolgen. So lieRen sich variierende Substratgeo-
metrien und Heizspiralformen erproben, bevor das endgiltige Design von einem kom-
merziellen Heizelementhersteller gefertigt wurde.

Fur die Dimensionierung des Heizelementes wurde nach Ricksprache mit dem OWI
eine Betriebsspannung von 12 V festgelegt. Die Geometrie der Heizspirale wurde an-

hand des Ohmschen Gesetzes und des spezifischen Widerstandes von Nickel ausge-
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legt. Zunachst wurde eine 2D-Heizspirale gezeichnet, die die Flache einer Reformer-
platte homogen bedeckt. Dabei wurden Ladnge und Breite der Leiterbahn festgelegt und
eine variable Leiterdicke zum Einstellen des Heizwiderstandes genutzt. Diese wurde
wahrend des Galvanik-Prozesses definiert. Das Spiralendesign wurde auf einer Litho-
graphie-Maske geschrieben und in einem photolithographischen Prozess zur Herstel-
lung der Nickel-Galvanikform verwendet. Da nur einige Substrate die Bedingungen fir
Mikrotechnikprozesse erfillen, ist die Auswahl fir ein Heizelementsubstrat limitiert.
Aluminiumoxid ist relativ ginstig, mechanisch fest, hat eine hohe Warmeleitfahigkeit
und wurde in diesem Fall verwendet. Der schematische Prozessablauf zum Aufbringen
und Strukturieren einer Nickelheizspirale ist in Abbildung 4-9 zu sehen.

Keramiksubstrat
reinigen und dehydrieren

|
ﬁ Chrom und Kupfer aufsputtern

AZ-Positivresist aufschleudern und
trocknen

[ ——— ) Belichtung des Photolacks mit UV-Licht
ﬁ durch eine Chrommaske
_ Photolack entwickeln mit
_ Entwicklerldsung
—— Em W W
s Nickel aufgalvanisieren
ﬁ Photoresistin Acetonbad strippen
= e Kupfer- und Chromschicht atzen
Abbildung 4-9 Photolithographische Strukturierung e iner Nickel-Heizspirale

Nach der oben beschriebenen Methode wurden mehrere Heizelemente mit unterschied-
lichen Heizleistungen gefertigt (Abbildung 4-10a). Auf diese Weise konnte die vorab
rechnerisch ermittelte Heizleistung mit der praktisch bendtigten Leistung verglichen
werden. Im Anschluss an die Vorversuche mit den selbst hergestellten Heizelementen
wurden kommerziell erhéltliche Heizfolien mit ahnlicher Heizleistung gekauft (Abbildung
4-10b) und diese mit den eigenen verglichen. Bei den industriell gefertigten, flexiblen
Heizfolien handelt es sich um mittels Atzprozess hergestellte und zwischen diinne
Kunststoff- oder Komposite-Folien laminierte Heizstrukturen, die mit gewlinschten Wi-
derstdnden und Geometrien gefertigt werden kénnen.
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a) - ;jb) | c)

Abbildung 4-10 (a) Nickel-Heizstruktur auf Keramiks  ubstrat (& 38,1 mm) (b) kom-
merziell erhdltliches Heizelement (J 38,1 mm) (c) E ndplatte zum
Einbau eines Heizelementes

Die Fixierung der Heizelemente an den Enden des Stapels erfolgte mit thermisch ein-
seitig isolierenden, hochtemperaturbestandigen Platten, in die eine Aufnahme fir das
Heizelement eingelassen ist (siehe Abbildung 4-10c). Durch den stapelférmigen Aufbau
des Stacks und die flache Form der Heizelemente liel3 sich so eine Platz sparende In-
tegration der Warmequellen vornehmen ohne das Bauvolumen des Gesamtstacks nen-
nenswert zu vergrof3ern. Dieser Aspekt war fur die Miniaturisierung des Brennstoffzel-
len-Gesamtsystems von grof3er Bedeutung und wurde mit beiden Heizelementvarian-
ten erfullt.

Zur Ermittlung der Effektivitat der Heizelemente wurde ein vereinfachter Aufbau, beste-
hend aus einer einzigen fluidischen Stufe, einem Heizelement und zwei Endplatten,
montiert. Der Anschluss des Systems an die Messperipherie erfolgte nach dem in Ab-
bildung 4-11 dargestellten Schema. Das im Plattenstapel angeordnete Heizelement er-
warmt die Warmetauscherplatten auf Betriebstemperatur und eine luftférdernde Pumpe
mit Durchfluss- und Drucksensor fordert Frischluft in den Warmetauscher. Mittels auto-
matisierter Messdatenerfassung konnte so der im Warmetauscher entstehende Druck-
verlust sowie die Temperaturdifferenz zwischen Eingangsluft und Ausgangsluft (Abgas)
in Abhangigkeit von der Heizleistung ermittelt werden. Die in diesem Versuchsaufbau
mit nur einer Warmetauscherstufe gewonnenen Ergebnisse lassen Ruckschliisse auf
das Betriebsverhalten einer Mehrfachstufe zu.
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Luftférdernde
Pumpe Durchflusssensor

L : Heizelement
Drucksensor " T"Abgas
3 Temperatursensoren
//
" 4///
Messdatenerfassung
Abbildung 4-11 Schematischer Versuchsaufbau zur Unt  ersuchung der Heizelemente

Wie sich bei der Durchfihrung der Versuche zeigte, war die anfangs errechnete Heiz-
leistung von 25 W zu niedrig gewahlt, um die Betriebstemperatur in annehmbarer Zeit
zu erreichen. Als Grund hierfir werden parasitare Warmekapazitaten der Umgebungs-
komponenten angenommen. In einem Redesign wurde das Heizelement anschlie3end
mit 50 W etwas Uberdimensioniert, um eine ausreichende Leistungsreserve vorzuse-
hen. Durch einen Kompromiss zwischen aufgebrachter Heizleistung und Startzeit (zum
Erreichen von 180C) konnten schlie3lich annehmbare re Parameter gefunden werden.
Bei einer Heizleistung von 32 W konnte das System in 4 min auf Betriebstemperatur
gebracht werden (siehe Abbildung 4-12). Zum Halten der Betriebstemperatur wurde
nach Erreichen der 180C Grenze die Heizleistung um 50 % reduziert.

250 15
10
200 35
E1]
E 150 )5 g
E 100 <7 20 §’
B 15 E
g —> w 3
A 5
0 0
0 125 250 375 500 B25 750 875 100D
Zeit [s]
Abbildung 4-12 Erwarmung der Eingangsluft bei 5 slp m und variierender Heizleis-
tung
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In Absprache mit dem OWI Aachen wurde spater entschieden, zwei Heizelemente (je
50 W) im vollstdndigen Stack vorzusehen, um das System letztendlich von zwei Seiten
des Gesamtstacks aus heizen zu kénnen und zudem den Startvorgang bei Bedarf wei-
ter zu beschleunigen.

Neben der Ermittlung der Heizleistung wurde die Standzeit der Heizelemente bei mehr-
fachen Kaltstart und Dauerheizphasen untersucht. Hierbei erwies sich die sprédharte
Eigenschaft der Keramiksubstrate als ungunstig. Nach zahlreichen zyklischen Tests
und einigen Betriebsstunden wiesen die Aluminiumoxidsubstrate spannungsbedingte
Risse auf, die letztendlich zum Ausfall der Heizer fuhrten. Da die Keramikheizer jedoch
aus Kostengrunden nur fur die Voruntersuchungen eingesetzt werden sollten, erwies
sich dies nicht als sonderlich nachteilig. Bei den kommerziell erhaltlichen Heizfolien lie-
Ren sich solche Defekte nicht beobachten.

AP 4100, Auswahl hochwertiger Mikropumpen und -ventile, Integration in die Mikrosys-
temperipherie, Schnittstellenmanagement

Die besonders hohen Betriebstemperaturen und die hohe Luftdurchflussanforderung
hat die Auswahl von Mikropumpen und -ventilen limitiert. Eine weitere Recherche von

miniaturisierten Pumpen im Millimeterbereich war unter Bericksichtigung folgender Ei-
genschaften notwendig: Gewicht, Leistung, Durchfluss und Gegendruck. Vom OWI Aa-
chen wurden die vorlaufigen Randbedingungen (5-10 slpm Durchflussrate und 45-
50 mbar Gegendruck) angegeben. Nach einem grundlichen Benchmarking bestehender
kommerziell erhaltlicher Luftpumpen, konnte eine vorlaufige Liste mit vom Hersteller
angegebenen Werten zu den Pumpeigenschaften aufgestellt werden (siehe Tabelle 4-
2).

Firma Typenbezeichnung Durchfluss |Druckaufbau [Gewicht |Leistung
(L/min) (mbar) (9) (W)

Gardner
Denver BLGO085 8,5 150 150 8
Thomas
Gardner
Denver G 04 6,8 150 100 4.5
Thomas
Micronel U51DX 439 49 90 31
Parker

.| T2-06 12 140 186 8,4
Pneutronics
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Schwarzer
Precision

SP 038 RO 4,5 200 ~100

4 ‘

Tabelle 4-2 Vorlaufige Liste der luftfordernden Pum  pen

Mit Ricksicht auf eine allgemeine Gewichtsreduzierung wurden die miniaturisierten
Pumpen G04, BLG085 und U51DX besorgt und mittels geeigneter Versuchsaufbauten
kontrolliert. Wie in Abbildung 4-11 dargestellt wurden Drucksensoren und Durchfluss-
sensoren verwendet, um die Durchflussraten zu erfassen. Ein steuerbares Ventil wurde
eingesetzt, um unterschiedliche Gegendriicke zu erzeugen.

= 4

= ——55W
3 ° ~B-45W
@, 35W
3 ——2 5W
=

£

e

=

Qg

) 50 100 150 200

Druck [mbar]

Abbildung 4-13 Detaillierte Spezifikation der G04 |  uftfordernde Pumpe

Obwohl griindliche Untersuchungen mit der U51DX durchgefihrt wurden, wurde die
Pumpe in der weiteren Projektphase verworfen, da die hoher ausfallenden Gegendri-
cke von mehr als 50 mbar mit diesem Pumpentyp nicht erfillt werden konnten. Die zwei
in Frage kommenden luftférdernden Pumpen waren somit die BLG085 und G04 (siehe
Abbildung 4-13). Eine detaillierte Pumpcharakteristik ist beispielhaft von der G04 in Ab-
bildung 4-13 dargestellt. Trotz ahnlicher Durchflussraten und Gegendricke, wurde die
GO04 aufgrund der geringeren Leistung und Kosten bzw. der kleineren Dimensionen fir
den Einsatz in das Brennstoffzellen-Gesamtsystem bevorzugt.

Neben der luftfordernden Pumpe musste auch ein Pumpentyp ausgewahlt werden, der
den Anforderungen der Flussigbrennstoff-Forderungen (laut Vorberechnungen vom
OWI: 0,56 g/min eines Methanol/Wassergemisch bei 50 mbar Gegendruck) entspricht.
Tabelle 4-3 stellt die verschiedenen auf dem Markt bestehenden Mikropumpen dar.
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. _ Durchfluss |Druckaufbau |Gewicht |Leistung
Firma |[Typenbezeichnung _
(ml/min) (mbar) (9) (W)
Bartels |MP5 3 250 0,8 ~0,045
Bartels |MP6 5 500 2 ~0,1
Burkert [7604 5 200 >5 NA
thinXXS [MDP1304 7 350 3 0,23
thinXXS | MDP2205 9,2 550 3 0,23
Tabelle 4-3  Vorlaufige Liste der brennstofffordernd  en Pumpen

Nach grundlicher Analyse der verschiedenen Pumpen, waren alle ausgewahlten Typen
fur die geforderten Pumpleistungen geeignet. Die MP5 (Bartels) wurde aufgrund des
geringen Leistungsbedarfs, des kleineren Aufbaus und des glnstigeren Preises ausge-
wahlt. Die detaillierten Spezifikation des untersuchten Pumpentyps MP 5 sind in Abbil-

dung 4-14 dargestellt.

Massenstrom [g/min]
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30

Abbildung 4-14

pe

Detaillierten Spezifikation der MP5

AP 4200, Entwicklung eines mdaglichst konvektiven Kiihlkonzepts

Neben den mit den Prozessgasen in die Brennstoffzelle eingebrachte Warmeenergie
erzeugt auch die chemische Reaktion der Molekule bei der Stromerzeugung zusatzliche
Warmeenergie, die zum Aufheizen der Zelle fuhrt. Damit dieser Prozess nicht zu einer
Uberhitzung der Membranen fiihrt, muss die Brennstoffzelle aktiv gekiihlt werden. Dies
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kann entweder durch eine Steigerung der eingeblasenen Kathodenluftmenge erfolgen,
oder aber durch eine gesteigerte externe Konvektion geschehen.

Vorteil der Kiihlung mittels interner Kathodenluft ist eine weitestgehend homogene Ab-
kuhlung der Brennstoffzelle. Gleichzeitig bewirkt eine gesteigerte Durchflussrate jedoch
auch einen erhdohten Gegendruck in den kleinen Kanalen, wodurch die Leistungsauf-
nahme der Kathodenluftpumpe steigt.

Die Kuhlvariante mittels aktiv gesteigerter externer Konvektion hat den Nachteil, dass
durch die geringe Warmeleitfahigkeit der Zelle ein Temperaturgradient entsteht, der
sich nachteilig auf die Effizienz der Brennstoffzelle auswirkt. Vorteil dieser Variante ist
eine im Verhaltnis zur Kathodenluftpumpe deutlich geringe Leistungsaufnahme des an-
geschlossenen Liufters.

In Anbetracht der Vor- und Nachteile beider Kihlvarianten sollte hier ein Kompromiss
gefunden werden welcher eine minimale parasitéare Leistungsaufnahme bei maximaler
Warmeabfuhr ermoglicht.

Um einen Einblick in die Warmeverteilung im Stack zu bekommen wurde ein FEM Mo-
dell der Brennstoffzelle erzeugt und unterschiedliche Umstromungsszenarien mit dem
Simulationsprogramm Fluent berechnet. Da der Aufbau der Brennstoffzelle jedoch
thermisch sehr komplex ist und zudem die im Inneren der Zelle ablaufenden chemi-
schen Prozesse das thermische Verhalten stark beeinflussen, konnten bei dem numeri-
schen Modell nicht alle thermischen Aspekte beriicksichtigt werden. Somit wurde das
vereinfachte Modell lediglich zur Bestimmung von Ergebnistendenzen herangezogen.

Anhand dieser 2D und 3D Simulationen bei variierenden internen und externen Luft-
stromungen (siehe Abbildung 4-15) wurde festgestellt dass eine langsgerichtete externe
Luftstrémung, kombiniert mit einer reduzierten internen Kuhlung weitestgehend homo-
gene Warmeverteilungen liefert und gleichzeitig eine maximale Gesamtkuhlwirkung er-
Zielt.
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Abbildung 4-15 2D Simulationsergebnisse zur Warmeab  fuhr einer Bipolarplatte bei
unterschiedlichen Luftstromungen a) 10 slpm Interne Luftmenge,

0,5 m/s Externer Luftfluss; b) 5 slpm Intern, 10 m/ s Extern; c) 5 slpm
Intern, 0,5 m/s Extern)

Um die Ergebnisse der Simulationen im Versuch zu bestatigen wurde ein Plattenstack
bei einer internen Luftdurchflussmenge von 2,25 slpm mittels Heizelement auf eine
Ausgangstemperatur von 210C erwarmt. Anschlieend wurde der Stack zum einen
durch Erh6éhen des internen Durchflusses und zum anderen durch Zuschalten eines
Lufters gekuhlt. Die Ergebnisse der Versuche sind in Tabelle 3 dargestellt. Es zeigte
sich, dass der Einsatz des externen PC Lifters bei lediglich 60 mW zusatzlicher parasi-
tarer Leistung eine bessere Kuhlwirkung erzielt als die gesteigerte interne Luftmenge
mit 3 W Zusatzleistung.

Innere AuRere Luftge-
Gegendruck o Temperatur
Durchfluss schwindigkeit Bemerkung
_ [mbar] [C]

[L/min] [m/s]

2,25 25 0 210 Anfangspunkt
PC Lifter

2,25 25 2,5 180 verwendet,
60mwW
Maximale
Luftférderung

3,25 50 0 190
GO4EB,
ohne Lufter

Tabelle 4-4  Untersuchungsergebnisse zur Kihlung der Brennstoffzelle mit und ohne
konvektiver Kiihlung
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Folglich stellt das Verfahren mit zusatzlicher externer, konvektiver Kiihlung bei gleich-
zeitiger Reduzierung des internen Durchflusses eine geeignete L6ésung zum energie-
sparenden Kihlen des Brennstoffzellenstacks dar. Die Verringerung des internen
Durchflusses ermdglichte die Einsparung von fast 3 W parasitarer Leistung. Somit
konnte Arbeitspaket 4200 erfolgreich abgeschlossen werden und ermoglichte zudem
den Einsatz einer kleineren luftférdernden Pumpe.

AP 5200, Einzelkomponenten-Test

Die Einzelkomponenten-Tests wurden nicht unabhangig von den vorherigen Arbeitspa-
keten durchgefihrt. Die Auswahl der Geblase bzw. der luftférdernden Pumpe, der
Brennstoffpumpe und der Heizelemente wurde innerhalb der entsprechenden Arbeits-
pakete durchgefiihrt. Hierbei wurde fur jede Einzelkomponente eine Auswahl getroffen,
die den Anforderungen des Brennstoffzellen-Gesamtsystems entsprach.

AP 7200, Auswabhl eines Herstellers fur die Serienfertigung der Mikrosystemperipherie
Innerhalb des Arbeitspaketes 7200 wurden viele Kontakte mit Industrieunternehmen
(u.a. zu Minco GmbH, Gardner Denver Thomas GmbH und Bartels GmbH) geknupft. In
Tabelle 4-5 sind die verhandelten Kosten der ausgewahlten BoP-Komponenten (luftfor-
dernde Pumpe, brennstoffférdernde Pumpe und Heizelement) fur unterschiedliche
Stuckzahlen aufgelistet.

Komponente Dis 10 bis 100  his 1.000
Mikropumpe

Bartels MP5 - - 30,00 €
Luftfordernde Pumpe

Thomas BLG 085 230,00 € |150,00 € |70,00 €
Thomas G04 110,00 € |75,00€ 40,00 €
Heizelement

Minco 6807 42,00€ |16,00€ |12,00€
Minco Sonderfertigung 55,00€ |20,00€ |[15,00¢€

Tabelle 4-5 Kostenaufstellung der ausgewahlten BoP-  Komponenten fur unterschiedli-
che Stuckzahlen

Es ist zu erkennen, dass sich die Gesamtkosten pro Komponente bei einer Abnahme
von 1.000 Stick im Vergleich zum Einzelkauf deutlich verringern. So ermittelt sich die
Gesamtsumme der bendétigten BoP-Komponenten bestehend aus einer luftférdernden
Pumpe, zwei brennstofffordernden Pumpen und zwei Heizelementen zu insgesamt ca.
70,00 € bis 100,00 €. Hinsichtlich des Gesamtziels, eine Mikrobrennstoffzelle anzubie-
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ten, die bei einer Gesamtleistung von 100W 4 €/W kostet, wirden die BoP-
Komponenten ein Viertel der Gesamtkosten betragen.

4.3.4. Fertigungskonzept und Aufbau eines Gesamtsys  tems

Aufgrund des sehr kompakten Designs und der zum Projektende erreichten hohen In-
tegrationstiefe wurde fur die Hauptkomponente, das Mikrobrennstoffzellensystem, ein
Konzept zur Handfertigung entworfen. Dabei wurden ausgehend von der Grundplatte
die Brennstoffzelle und die Reformereinheit montiert und anschlieend verspannt. In
Abbildung 4-16 sind der Ablauf der Montage und die verschiedenen Schritte dargestellt.

Heizelement 20-Zellen-Stack

Zwischenplatte mit Randdichtung Verdampferbrenner (unteres Blech)

Abbildung 4-16 Montage des Gesamtsystems

Zur Montage wird aufbauend auf der Grundplatte wird zunachst die Halterung fir die
elektrische Heizung und die Heizung selber aufgelegt. AnschlieRend erfolgt die Stape-
lung des Stacks abwechselnd Bipolarplatte, Dichtungen, MEA, Dichtung und die nachst
Bipolarplatte bis ein Stack abhangig von der angestrebten Leistung mit 20 bis 30 Zellen
aufgebaut ist. Der Stapel wird durch die Stromabnehmer eingefasst. Als Trennung zur
Reformereinheit wird eine Zwischenplatte eingelegt. Hier sind zudem Anschliisse zur
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Temperaturiberwachung und zur Kathodenluftzufihrung vorgesehen. Der Reformer
wird nun durch weitere Stapelung der funktionalisierten Bleche (Verdampfer, Brenner,
Reformer, Warmeubertrager) aufgebaut. Durch Einlegen von Dichtungen auf die Bleche
kann die Stromungsfuhrung eingestellt werden. AbschlieRend wird eine weitere End-
platte mit Heizelement aufgelegt und das Gesamtsystem (wie in Abbildung 4-17 darge-
stellt) Uber Federn verspannt. AnschlieBend werden die erforderlichen Medienan-
schliisse montiert. Der gesamte Montageprozess kann an einem Arbeitsplatz erfolgen
und von einer entsprechend geschulten Person durchgefuhrt werden. Die erforderlichen
Materialen kdnnen vorkonfektioniert flr ein System Uber Sortierk&sten bereitgestellt
werden.

Die fertigen Systeme miussen anschlieend fur eine Funktionskontrolle auf dem Pruif-
stand getestet werden. Fiur eine Qualitatskontrolle bei hdheren Stlickzahlen ware hier
die Entwicklung einer speziellen Prifapparatur, die ein einfaches Austauschen der zu
prufenden Bauteile ermdglicht, erforderlich.

Heizelement

Brenngas-
erzeuger

Zwischenplatte
Brennstoffzelle

Heizelement

Abbildung 4-17 Montiertes Reformer-Brennstoffzellen -System

Neben dem Stapeln der Bauteile ist insbesondere die Fertigung der Dichtungen ein
wichtiger Arbeitsschritt. Der handisch durchgefiihrte Fertigungsvorgang ist in Abbildung
4-18 dargestellt. Die Dichtung wird durch Ausstanzen mit einem spezifischen Schneid-
werkzeug auf einer Handpresse hergestellt. Im dargestellten Fall werden Dichtungen fur
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den Reformer aus Graphit gestanzt, wobei gleichzeitig die Konturdichtung und die
Ringdichtungen in einem Arbeitsschritt produziert werden kdnnen. Ein &hnliches Vorge-
hen ist auch fur die Dichtungen der Brennstoffzelle moglich.

Abbildung 4-18 Fertigung von Dichtungen fur das Ref  ormer-Brennstoffzellen-
System

Abschlieliend wird das Brennstoffzellen-Reformer-System zusammen mit der Mikro-
controllersteuerung und den peripheren Systemkomponenten in ein Geh&use einge-
setzt. Der in Abbildung 4-19 dargestellte Prototyp des Brennstoffzellensystems stellt ei-
nen Kompromiss aus Kompaktheit und Funktionalitéat dar. Insbesondere der System-
Stack weildt die angestrebte kompakte Bauweise auf. Die restliche Peripherie wurde
noch nicht hinsichtlich des Bauraums optimiert.
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Abbildung 4-19 Prototyp des komplett montierten Bre nnstoffzellensystems

Insgesamt wurden zwei Systeme fur den Laborbetrieb aufgebaut und zahlreiche Versu-
che der Inbetriebnahme und zur Entwicklung einer Regelungsstrategie durchgefiihrt. Im
Zuge der Untersuchungen kam es anfangs zur thermischen Uberlastung der Brenn-
stoffzelle. Dies konnte durch Weiterentwicklung der Strategie und durch kleine kon-
struktive Verbesserungen im Laufe der Versuche vermieden werden. Im Labor konnte
abschlieRend ein System mit 12 Betriebszyklen gezeigt werden. Dabei wurde die Luft-
versorgung allerdings mit einem Mass Flow Controller sichergestellit.

4.4. Zusammenfassung

Das MIMEMIZ-System wird sich aufgrund innovativer und materialsparender Ferti-
gungskonzepte vor allem hinsichtlich der Kompaktheit und der Kosten von anderen
Systemen abgrenzen konnen. Als Basismaterial werden Edelstahlfolien verwendet und
sowohl fur die Bipolarplatten der Brennstoffzelle als auch fur den Mikroreformer durch
die wirkmedienbasierte, hydrostatische Streckumformung (Hydroforming) umgeformt.
Dieses Hydroformverfahren der borit Leichtbau-Technik erlaubt sehr kurze Taktzeiten
und eine verzugsfreie Herstellung von Bipolarplatten und der Warmedibertrager fur die
Reaktoren. Das zuvor vorgestellte Konzept besitzt eine geringe Komplexitat und somit
wenig unterschiedliche Einzelkomponenten. Daraus ergibt sich eine einfache Montage
und geringe Kosten. Die Fertigung ist im Rahmen einer Handfertigungslinie darstellbar,
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kann bei Bedarf aber auch auf grof3e Stickzahlen angepasst werden. Eine deutliche
Erhdhung des Standes der Technik ist durch das integrierte Reformerdesign erzielt
worden, durch das samtliche Prozessstufen eines Brenngaserzeugersystems fur flissi-
ge Brennstoffe (Verdampfung / Reformierung / katalytische Verbrennung / reine War-
meulbertragung) in eine Komponente integriert werden konnten. Durch die auf die
Brennstoffzelle abgestimmte Schnittstelle ist auch das Zusammenfiigen von Brenngas-
erzeuger und Brennstoffzelle méglich, so dass sich letztlich fir das Gesamtsystem eine
integrierte Komponente ergibt. Zudem lasst sich das System einfach skalieren, so dass
im Vergleich zu Mitbewerbern ein deutlich breiteres Leistungsspektrum abgebildet wer-
den kann.
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5. Projektbezogene Veroffentlichungen, Vortrage und Refera-
te

Die zuvor dargestellten Berechnungen und Konzeptionen trugen zur Anmeldung eines
Patentes mit dem Titel ,Verfahren zur thermischen Integration eines Brennstoffzellen-
systems und Brennstoffzellensystem® bei (Offenlegungsschrift vom 30.07.2009, Pa-
tent DE 10 2008 005 839 A1l).

Des Weiteren wurden zahlreiche Veroéffentlichungen gemacht bzw. Tagungsbeitrage
angefertigt, die in der folgenden Tabelle zusammengefasst sind.

Zusammenstellung aller Veroffentlichungen und Tagungsbeitrdge mit Inhalten aus dem
Projekt MIMEMIZ

Publikationen D. Wichmann, P. Engelhardt, K. Lucka, H. 11.-14. Dezember
Kbéhne, M. Konrad, S. Kohne, Design of a 2007

HT-PEM fuel cell system based on methanol
steam reforming in a microstructure device;
Konferenz der American Society of Engi-
neers (ASME): European Fuel Cell Technol-
ogy & Applications in Rom

Daniel Wichmann, Martin Konrad, Heinrich 20.-21. Februar
Kdhne, Dampfreformierung von Methanol in | 2008

einem kompakten Warmeubertrager fir eine
HT-Brennstoffzelle mit einer Leistung von
30 W; Der 4. Deutsche Wasserstoff Cong-
ress 2008 "Energie, Technik und Wirtschaft"
in Essen, ISBN: 978-3-18-092036-8

Daniel Wichmann, Andreas Klausmann, Dirk | 27.-28. Mai 2008
Bohmann, Stephan Kéhne, Klaus Lucka,
Heinrich Kéhne, Charakterisierung einer Mi-
ni-HT-PEM Brennstoffzelle im Leistungsbe-
reich 2-30 Wq; VDI: 6. Fachtagung Brenn-
stoffzelle "Forschung-Demonstration-
Anwendung" in Braunschweig, S. 397-402,
ISBN:978-3-18-092036-8

Daniel Wichmann, Roland Wruck, Philip En- | 16.-17. September
gelhardt, Klaus Lucka, Heinrich Kéhne, Me- | 2009
thanolbetriebene Brennstoffzelle fir einen
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Golf-Caddy; 6. Aachener Olwarmekolloqu-
ium, Hamburg, ISBN: 978-3-8322-8484-8

D. Wichmann, R. Wruck, A. Klausmann, K. April 2008
Lucka, H. Kéhne, Entwicklung eines metha-
nolbasierten Brennstoffzellensystems fur
Golf-Caddies, Ingenieurspiegel, 4/2008,
Public Verlagsgesellschaft und Anzeigen-
agentur

A. Klausmann, D. Wichmann, K. Lucka, H. Marz 2009
Kdhne, Development of a compact control
system for innovative methanol driven hybrid
power packs, Embedded World 2009, Nirn-
berg, ISBN: 978-3-7723-3798-7

Daniel Wichmann, Roland Wruck, Philip November 2009
Engelhardt, Klaus Lucka, Heinrich Kdhne,
Development of a Highly Integrated Micro
Fuel Processor Based on Methanol Steam
Reforming for a HT-PEM Fuel Cell with an
Electric Power of 30 W, Fuel Cell Seminar
and Exposition, Palm Springs, CA, USA

Daniel Wichmann, Roland Wruck Philip November 2009
Engelhardt, Klaus Lucka, Heinrich Kdhne,
Development of a Highly Integrated Micro
Fuel Processor Based on Methanol Steam
Reforming for a HT-PEM Fuel Cell with an
Electric Power of 30 W, ECS Transactions,
Band 26, Ausgabe 1, Seiten 505 - 515

Daniel Wichmann, Untersuchungen zur Ent- | April 2010
wicklung eines Mikrobrennstoffzellensystems
basierend auf Dampfreformierung von Me-
thanol und einer HT-PEM Brennstoffzelle,
Dissertation RWTH-Aachen, Shaker Verlag,
ISBN: 978-3-8322-9059-7
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