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Kurzfassung

Eine der Hauptforderungen bei Brennstoffzellen ist die Reduzierung der
Herstellkosten. Dieses Ziel kann erreicht werden durch kostenginstiges Material,
einfache Herstellprozesse und Funktionsintegration bei den Komponenten und im
Stack.

In einem Verbundvorhaben zur Entwicklung eines autarken Mikroenergiesystems in
Hybridtechnologie zur netzfernen Stromversorgung hatte Freudenberg Fuel Cell
Component Technology KG (FFCCT) in ihrem Teilvorhaben die Entwicklung von
Gasdiffusionsschichten (GDL) mit integriertem Strdmungsfeld (Flowfield) und mit
integrierter Dichtung fir die im Gesamtvorhaben vorgesehene PEM-Brennstoffzelle
(BZ) Gbernommen.

Das in diesem Teilprojekt realisierte Konzept zeichnet sich dadurch aus, dass das
Strémungsfeld zur flachigen Verteilung der Reaktanten nicht, wie herkémmlich,
integraler Teil der Bipolarplatte, sondern integraler Teil der Gasdiffusionslage ist.
Das Konzept der sogenannten Flowfield-GDL hat gegentber dem Stand der Technik
mit strukturierten Bipolarplatten mehrere Vorteile. So kénnen die Bipolarplatten, die
keine Gasverteilerstruktur aufnehmen missen, als Folie ausgelegt werden. Das lasst
das Gewicht des Brennstoffzellenstapels sowie die Material- und Herstellkosten
sinken. Zudem ist die Formgebung bei den leichten, porésen Materialien der GDL im
Allgemeinen weniger schwierig und zeitaufwendig als bei den dichten und starren
Materialien der Bipolarplatten. Fir den Aufbau einer Flowfield-GDL hat FFCCT die
geeigneten Materialien, sowie Strukturierungs- und Aufbautechniken entwickelt.

Fir die Integration von Dichtungen auf der Flowfield-GDL im massentauglichen
Spritzgussverfahren wurde ein spritzgussfahiges 2-Komponenten Dichtungsmaterial
entwickelt. Dieses Material wurde auf Bestdndigkeit gegeniber den BZ-Medien
erfolgreich getestet und die Verarbeitung erprobt.

Die Anderung der BZ im Gesamtprojekt machte eine Anpassung der Flowfield-GDL
erforderlich, so dass wahrend der Projektlaufzeit die Integration der Dichtung mittels
Spritzgussverfahren nicht umgesetzt werden konnte.

Fir die Versuchsmuster hat FFCCT einen Dichtungsverbund entwickelt, der leicht
an unterschiedlich groBe Dichtungsspalte und -geometrien angepasst werden
konnte. Der Dichtungsverbund kann bei der Stackmontage auch als Positionierhilfe
fir den Aufbau der Flowfield-GDL genutzt werden.

In Abstimmung mit der FHG ISE wurden Anforderungsprofil und Spezifikation des

BZ-Stack festgelegt. Die Leistungsfahigkeit der entwickelten Komponenten wurde ex-
situ von FFCCT und in-situ von der FHG ISE getestet.
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1. Aufgabenstellung

Technologieansatze fur autarke Mikroenergiesysteme leiden in vielen Anwendungen
unter zu geringen Energie- und Leistungsdichten, um attraktive Lésungen anbieten
zu kénnen.

Ein Schlissel zur erfolgreichen Vermarktung von autarken Mikroenergiesystemen
liegt in der Entwicklung von systemintegrierbaren, zuverlassig funktionierenden und
fertigungstauglichen Hybridsystemen, die hohe Energiedichten erreichen und damit
den gestiegenen Anforderungen der verschiedenen Verbraucher Rechnung tragen
kénnen. Durch die Kombination eines kaltstartfahigen Hochleistungsakkumulators mit
einer Brennstoffzelle, die ihre Energie aus chemischen Hydriden bezieht, wird eine
hybride Energieversorgungseinheit ermdglicht, welche der herkdmmlichen
Batterietechnik weit Gberlegen ist.

In diesem Verbundprojekt hatten sich die Projektpartner zunachst zum Ziel gesetzt,
ein autarkes, 20 W, - Mikroenergiesystem in Hybridtechnologie zu entwickeln,
welches sich durch vier wesentliche Innovationsmerkmale vom derzeitigen Stand der
Technik abheben sollte:

- AuBentaugliches Energieversorgungssystem, das durch eine neuartige
Energiemanagementstrategie in einem weiten Temperaturbereich
verschiedene Anwendungen zuverlassig mit Energie versorgen kann.

- Einsatz eines umweltfreundlichen und ungeféahrlichen chemischen Hydrids als
neuartiger Energiespeicher. Das chemische Hydrid weist als granulierter oder
pelletierter Feststoff eine besonders gute Handhabbarkeit auf.

- Innovatives, fiir den portablen Bereich optimiertes und besonders
leichtes Design des elektrochemischen Energiewandlers mit hohen
gravimetrischen und volumetrischen Leistungsdichten. Die
Folienbauweise erleichtert eine flexible Formgebung und ermdéglicht eine
kostengiinstige Massenfertigung.

Die Entwicklung wird vom Leitanwender vorangetrieben und zielfihrend
begleitet. Somit wird eine direkte Vermarktbarkeit sichergestellt.

1.1 Die wissenschaftlichen und technischen Arbeitsziele von FFCCT

FFCCT hatte in dem Projekt die Aufgaben Gbernommen, zur Herstellung eines
Brennstoffzellen-Subsystem in Folienbauweise eine neuartige Brennstoffzellen-
Komponente zu entwickeln.

Dazu war eine GDL im MikromaBstab zu strukturieren, um eine Versorgung der
Elektroden mit den Reaktionsgasen sowie die Abflhrung der Reaktionsprodukte zu
erlauben. Die Gasverteilungsstruktur sollte dabei mittels hydrophober und hydrophiler
Beschichtung der karbonisierten Vliesfasern sowie mechanischem Pragen oder
Stanzen der GDL hergestellt werden. Die GDL mit diesen Eigenschaften wird
nachfolgend als Flowfield-GDL bezeichnet.
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Metallfolie oder Graphitfolie

Struktur zur Luftkiihlung

GDL mit integriertem Flowfield und
mit integrierter Dichtung
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Abbildung 1. Skizze zum Zellenaufbau einer Mikro-Brennstoffzelle in Folientechnik

Dieses Konzept ermdglicht eine fertigungsoptimierte Herstellung der Mikrokanéle und
den Verzicht auf die herkdmmliche Bipolarplatte, die durch einer Metall- bzw.
Graphitfolie ersetzt werden kann und eine flexible Formgebung des Stacks
ermdglicht. So kénnten z. B. auch zylindrische Formen des Stacks erreicht werden.

Die geforderte kostenglinstige Montage und eine hohe Qualitdt bedingten neue
Anséatze fir die Fertigungs- und Mikrosystemtechnik. Die Arbeiten des Konsortiums
zielten auf einen stark vereinfachten Brennstoffzellenaufbau, wobei die klassische
Bipolarplatte, die Gasdiffusionsschicht und die Abdichtungen durch innovative
Komponenten ersetzt wurden, die die Funktionen von Flow-Field, Gasfeinverteilung,
Stromableitung, sowie Dichtung und Kihlung vereinen.

FFCCT hat dazu mikrostrukturierte und beschichtete GDLs und Dichtungen
entwickeln, die zwischen der Membran-Elektroden-Einheit (MEA) und der Metall-
bzw. Grafit-Separatorfolie sicher platziert werden kénnen. Fir die Mikrostrukturierung
und Beschichtung der GDL, sowie das Applizieren der Dichtung auf die GDL wurden
bekannte Herstellverfahren, wie z.B. CNC gesteuerte Schneidtechniken,
weiterentwickelt und die Rohmaterialien optimiert. Durch diesen konzeptionellen
Ansatz wurden die Voraussetzungen fir eine Serienfertigung der Komponenten und
flr eine automatisierte Stackmontage mit hoher Ausbeute geschaffen.

2. Voraussetzungen, unter denen das Vorhaben
durchgefihrt wurde

Das Projekt wurde gestartet unter folgenden Voraussetzungen:

¢ Die Flowfield-GDL sollte als vliestoffbasierte GDL aufgebaut werden.

e Die Zusammenarbeit im Konsortium auch mit einem Endabnehmer sollte
sicher stellen, dass mdglichst zielgerichtet entwickelt werden kann, durch
Abstimmung der Anforderungen, durch laufende Tests und Bewertung der
Versuchsmuster durch die jeweiligen Konsortialpartner, sowie durch eine
abgestimmte Projektflihrung.
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e Die bei Freudenberg eingesetzten Herstellverfahren und die vorhandenen
Anlagen fir die Standard-GDL von FFCCT sollten soweit wie méglich genutzt
werden, um eine moglichst schnelle Umsetzung in ein marktfahiges Produkt
zu gewabhrleisten.

In der geplanten Umsetzungskette zur Entwicklung eines Mikroenergiesystems hat
FFCCT die Entwicklung und Bereitstellung strukturierter und Standard GDLs, sowie
die Abdichtung firr die Direkt-Gasverteilung der Brennstoffzelle Gbernommen.

Projektpartner und Endanwender der Entwicklung war zunachst die Fa. Ansmann
Energy, die u.a. Akkus und Akkupacks fir den Konsumer- und Industriebereich
herstellt. Als Endanwendung war ein autarkes Mikroenergiesystem mit 20 Wy in
Hybridtechnologie zur netzfernen Stromversorgung beabsichtigt. Abbildung 2 stellt
die urspringlich geplante Zusammenarbeit des Anfangskonsortiums dar.

Chem. Hydrid BAF, ANS, Hybridtechnik ISE Regelung
c ISE
| Synthese | €M AGD. |  peripherie Focr Zellkom -
BAF ISE ISE
ponenten
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r H - . . ] o
Wasserstoff Mikroenergiesystem Brennstof
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DMT, BAF i C i B i
Spezifikation, Anwendungsintegration , Feldtest, Vermarkung jg;’

Abbildung 2: : Zusammenarbeit bei der Entwicklung eines Mikroenergiesystems

Nachdem die Firmen Ansmann und AGD Ende 2008 aus firmeninternen Griinden die
Mitarbeit im Projekt aufgekindigt hatten, wurde die Fa. Bebro electronic Mitte 2009
als Projektpartner gewonnen und die Endanwendung, sowie die Aufgabenverteilung
geandert. DMT und Bebro brachten als Endanwendung ein autarkes
Mikroenergiesystem flr die Notfallversorgung ein, das aber eine Ausgangsleistung
von 200 W bendtigt. Fraunhofer ISE Ubernahm die Gesamtverantwortung fir die
Realisierung des Stacks.

Die hdéhere Ausgangsleistung hatte u. a. zur Folge, dass sich die GroBe der
Brennstoffzelle und des Stacks &nderte. FFCCT musste daher wahrend der
Projektlaufzeit das Anforderungsprofil seiner Entwicklungsprodukte neu anpassen
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und neue Flowfield-GDL-Versuchsmuster herstellen. Das brachte auch eine
Aufgabenverlagerung bei der Entwicklung integrierter Dichtungen mit sich. Das
urspriinglich geplante Konzept einer Direktassemblierung der Dichtung auf die
Flowfield-GDL im Spritzgussverfahren war wahrend der Projektlaufzeit nicht
zielfihrend, da der Entwicklungsprozess laufende Anderungen in der Ausfiihrung der
GDL mit sich brachte und erst am Ende des Projekts ein eingefrorenes Design vorlag
als Vorbedingung fir die Auslegung eines Spritzgusswerkzeuges.

Far die  Versuchsmuster wurde die Entwicklung eines neuartigen
Dichtungsverbundes verfolgt, der ohne groBen Aufwand dem jeweiligen
Entwicklungsstand der Flowfield-GDL angepasst werden konnte. Die
Entwicklungsarbeiten dazu wurden von FFCCT selbst durchgefiihrt.

3. Planung und Ablauf des Verfahrens

Schwerpunkte waren die Entwicklung von Gasdiffusionsvliesen mit integriertem Flow-
Field und neuartigen Dichtungen zur Erreichung hoher Leistungsdichten bei
gleichzeitig vereinfachtem Stackaufbau

Daraus ergaben sich folgende Aufgaben:

AP1  Erstellen eines Anforderungsprofils fir die Mikrobrennstoffzelle in
Zusammenarbeit mit den Kooperationspartnern.
o Erarbeitung und Bewertung von Konzepten zur Fertigung eines
Flowfield-GDL Grundmaterials mit der geforderten Zieldicke
o Erarbeitung und Bewertung von Konzepten zur Strukturierung von
GDLs fir die Ausbildung eines Gasverteilungssystems.
o Erarbeitung und Bewertung von Konzepten zur Dichtungsintegration
auf strukturierten GDLs
o Entscheidung fir ein Konzept
AP2  Entwicklung von Prozessen zur Strukturierung von GDLs.
o Vergleich verschiedener Prozesse und Verfahren zur Strukturierung
von GDLs
o Herstellen von Versuchsmustern
o Design und Bau von Werkzeugen und Prifvorrichtungen
o Lebensdauer- und Zuverlassigkeitstests
AP3  Design und Funktionsmusterherstellung von strukturierten GDLs mit
integrierten Dichtungen fir Einbauversuche und far den Aufbau von
Stackprototypen. Herstellung erfolgte teilweise im Unterauftrag bei einer
Freudenberg Gesellschaft

AP4/5 Herstellen von Dichtungen fiir strukturierte GDLs als Versuchsmuster.
o Anpassung des Dichtungsmaterials
o Dichtigkeits- und Bestandigkeitsuntersuchungen
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Abbildung 3: Organigramm zu den Arbeitspaketen

4. Wissenschaftlicher und technischer Stand bei Beginn
des Projektes

Gasdiffusionsvliese finden bereits Einsatz bei PEM-BZ, die mit reinem Wasserstoff
oder wasserstoffreichen Gasen aus Reforming-Prozessen betrieben werden. Hier
konnte gezeigt werden, dass die als Rollenware hergestellten mechanisch
verfestigten Gasdiffusionsvliese eine prozesstechnisch vorteilhafte und wirtschaftlich
reizvolle Alternative zu konventionellen GDLs (Gewebe und Papier) darstellen.
Ublicherweise sind die GDLs mit einer zusétzlichen mikropordsen Schicht (MPL)
ausgerustet.

Bisher wurde noch nicht untersucht, wieweit solche flexiblen GDLs mit einer Struktur
versehen werden kénnen, die die Funktion des Flowfields, das bisher Ublicherweise
in den graphitischen oder metallischen Bipolarplatten eingearbeitet ist, erflllt. Diese
neuartige Funktionsintegration wirde zu einer erheblichen Gewichts- und
Volumenreduzierung des Stacks flhren. Denn statt aus massiven Graphitplatten
oder Metallblechen mit eingepragtem Flowfield kénnten die Bipolarplatten als Metall-
oder Graphitfolien ausgeflihrt sein, wobei diese Folien die Aufgaben erflllen, die
Reaktionsradume benachbarter Zellen gasdicht zu trennen und die Warme abzu-
leiten. Diese Bipolarfolien wirden zudem die Mdéglichkeit eréffnen, Brennstoffzellen
auch flexibel verformbar herstellen zu kénnen. AuBerdem ist davon auszugehen,
dass die Herstellung einer Flowfield-Struktur in der GDL kostenginstiger
auszufihren ist als bei den herkdmmlichen Bipolarplatten.
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Dichtungen in der Brennstoffzelle haben die Aufgaben,

e die Brennstoffzelle gegen die Umgebung zu dichten und
e intern den direkten Gas- oder FlUssigkeitstbertritt zu verhindern.

Fur diese Dichtungsaufgaben werden in der Regel hochverformbare profilierte
Dichtungen aus elastomeren Werkstoffen eingesetzt. Profildichtungen erzielen schon
bei geringer Verformung eine zuverlassige Dichtwirkung und lassen sich in weiten
Bereichen verpressen, ohne dass UbermaBige Reaktionskrafte auftreten, die z. B. die
Bipolarplatte zerstéren kénnten.

Fir die Direkt-Dichtungsintegration kommen alle Komponenten der Brennstoffzelle in
Frage:

e Bipolarplatten

e GDL

e Membran und die

e Membran-Elektroden-Anordnungen

Als ein Lésungsansatz wurde in diesem Teilvorhaben die Integration der Dichtungen
auf den GDLs gesehen. Die integrierte Dichtung kann dabei vorteilhaft so geformt
werden, dass die Membran positionsgenau in die Dichtung eingesetzt werden kann
und mit den benachbarten GDLs eine MEA bildet, die zuverlassig zur Umgebung des
Stacks abgedichtet wird. Die Verbausicherheit und die Funktionssicherheit der
Membran bzw. der MEA kann dadurch stark erhéht werden.

FFCCT hat Werkstoffe und SpritzgieB- Prozesse entwickelt, um Dichtungen direkt
auf Bipolarplatten und auf GDLs fur Niedertemperatur PEM-BZ zu integrieren. Bisher
wurde noch nicht untersucht, wie sich auf strukturierten GDLs Dichtungen integrieren
lassen. Innovative Dichtungslésungen, wie sie bereits von FFCCT entwickelt wurden,
sollten auf dieses Projekt Gbertragen werden.

5. Zusammenarbeit mit anderen Stellen

Fraunhofer ISE war federfiihrend fir die Konzeption, Auslegung und Entwicklung des
Gesamtsystems, sowie flur die die Entwicklung und dem Aufbau eines BZ-Stacks.
Der Input von und die Kooperation mit diesem Partner war daher fir den
Entwicklungspart von FFCCT ganz wesentlich. Fraunhofer ISE lieferte die fur die
Entwicklung notwendigen, konstruktiven Vorgaben, sowie die Betriebsbedingungen
der PEM-BZ und stellte Anforderungen an die Flowfield-GDL zur Verbesserung der
Betriebs- und Montageeigenschaften und der Wirtschaftlichkeit. Fraunhofer ISE
fihrte insbesondere Labor- und Feldtests an Versuchs- und Funktionsmuster von
FFCCT durch, um die Eigenschaften der FFCCT-Entwicklungsmuster zu
charakterisieren.
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Bei der Strukturierung der GDL-Muster konnte FFCCT auf Verfahren zurlickgreifen,
die bei Freudenberg bereits bei anderen Produkten angewendet werden. Notwendige
chem. Analysen, physikalische Untersuchungen und REM-Aufnahmen wurden von
den Freudenberg Forschungsdiensten durchgefihrt.

6. Erreichte Ziele und Ergebnisse

AP1: Konzepte fiur GDL, Dichtung und Elastomer festlegen

Ziel: Konzepte und Spezifikationen sowohl fir die Gasdiffusionslagen, fir die
Ausfihrung des Stromungsfeldes als auch fir die Dichtungen und die
Dichtungselastomere festlegen.

AP1.1 Flowfield-GDL-Konzept

In einer ersten Teilaufgabe wurde das Anforderungsprofii an eine GDL mit
integriertem Flowfield erarbeitet und verschiedene mégliche Konzepte bewertet. Die
gréBten Moglichkeiten bzgl. Designflexibilitéat, Performance und Herstellung bietet ein
Aufbau der Flowfield-GDL aus 2 bzw. 3 Lagen, wie in Abbildung 4 dargestellt.

Flowfield-Lage (GDL-Material oder Graphitfolie)

GDL-Lage (angepasst an Anoden oder Kathodenseite)

2- Iaglger Aufbau

Flowfield-Lage (GDL-Material oder Graphitfolie)

Flowfield-Lage (GDL-Material oder Graphitfolie)

GDL-Lage (angepasst an Anoden oder Kathodenseite)

SRR

P o
4 a3 S
P R Y e B A ‘:"b

3-lagiger Aufbau

A

)
Sl

Abbildung 4: Aufbaukonzept fir Flowfield-GDL

Das ausgewahlte Konzept zeichnet sich dadurch aus, dass die beiden Lagen, ,GDL"
und ,Flowfield-Lage®, getrennt entwickelt, gefertigt und anschlieBend mit Hilfe der
Dichtung zu einer Einheit zusammen gefasst werden kdnnen. Die Flowfield-Kanéle
werden dabei durch Aussparungen in der Flowfield-Lage erzeugt.

Aufgrund der spezifischen Betriebsbedingungen der Mikrobrennstoffzelle dieses
Projektes wurden fir die Anode ein weniger hydrophobes und offenes GDL Material
vorgeschlagen und fir die Kathode eine eher dichte GDL Variante.
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Aus dem Konzept ergaben sich als spezielle Entwicklungsaufgaben zur Herstellung
einer Flowfield-GDL

e Verzugs- und rickstandsfreies Herstellen der Kanalstege aus GDL-
Flachenware oder aus einer Graphitfolie
e Positionsgenaues Fixieren der Kanalstege auf die GDL-Lage

AP1.2 Dichtungskonzept

Die Integration von Dichtungen auf BZ-Komponenten erleichtert die passgenaue
Montage der Dichtungen in der BZ bzw. im Stack und vermindert die Anzahl der
Komponenten. Das bringt insbesondere bei der Massenfertigung groBe
wirtschaftliche und qualitative Vorteile.

Aufbaukonzept fir integrierte Dichtung

Zu Beginn des Projektes wurden daher Konzepte zur Integration von Dichtungen auf
BZ-Komponenten erstellt, bewertet und ein Konzept als Basis flir dieses
Entwicklungsprojekt ausgewahlt. Hierbei kamen folgende Integrationspartner in
Frage:

e Bipolarplatten,

e die Membranelektrodenanordnung (MEA),

e die Membran oder

e die Gasdiffusionslage (GDL-Lage) bzw. Flowfield- Lage (FF- Lage)

Dabei sollte eine profilierte Elastomerdichtung im SpritzgieBverfahren auf den
Integrationspartner aufgebracht werden.

Vorteilhaft stellt sich die Dichtungsintegration auf der GDL-Lage bzw. der FF-Lage
dar, da dadurch die 2 bzw. 3 Lagen der FF-GDL zu einer Einheit verbunden und eine
vereinfachte Stackmontage erreicht werden kann. Dieses Konzept war zunachst die
Basis fur weitere Entwicklungsschritte.

MEA
BPP - - - BPP

GDL plus FF-GDL
mit integrierter Dichtung

Abbildung 5. Konzept einer integrierten Dichtung auf der Flowfield-GDL
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Zwei Konzepte zur Dichtungsintegration auf der Flowfield-GDL wurden erarbeitet:

Beim 1. Konzept werden die bearbeiteten Einzellagen fir Anoden- und
Kathodenseite durch Anspritzen von Dichtungen fixiert. Dabei werden die anodische
und die kathodische Flowfield-GDL an einer Seite durch ein Filmscharnier, das aus
dem Dichtungswerkstoff besteht und gleichzeitig beim Aufbringen der Dichtungen im
Spritzgussverfahren gebildet wird, verbunden. Dadurch entsteht eine sogenannte
Klapp-Flowfield-GDL, in die schnell und sicher die MEA eingelegt und fixiert werden
kann.

Die Klapp-Flowfield-GDL besitzt damit alle die fir den Zusammenbau einer Zelle
notwendigen Dichtungen, so dass eine BZ im vorliegenden Fall nur noch aus den
Komponenten Klapp-Flowfield-GDL mit eingelegter MEA und den beiden
Separatorfolien besteht. Das bedeutet im Vergleich zur konventionellen Bauweise
einer BZ eine drastische Reduzierung der Einzelteile und eine robuste Verbauung
auch empfindlicher MEAs mit entsprechenden Kostenvorteilen beim Zusammenbau
einer BZ bzw. eines Stacks.

Beim 2. Konzept werden die unbearbeiteten Einzellagen von der anodischen und
kathodischen Flowfield-GDL &hnlich wie bei Konzept 1 mit Dichtungen umspritzt und
Filmschaniere zwischen den Einzellagen ausgebildet. AnschlieBend werden die
Kanalstrukturen in die entsprechenden Einzellagen hergestellt. Der Verbund lasst
sich dann ebenfalls zur Klapp-GDL falten. Der Vorteil dieses Konzeptes wird in der
vergleichbaren mechanischen Stabilitdt aller Einzellagen gesehen, so dass das
Risiko eines Verzugs beim SpritzgieBen gering sein sollte.

Die nachste Abbildung verdeutlicht diese Konzepte.

Yy ZY

i/

Klapp-Flowfield-GDL
Klapp-Flowfield-GDL

MEA MEA

®

o | @
I
I

Abbildung 6: Konzepte zur Dichtungsintegration
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Dichtungskonzept fiir Versuchsaufbauten

Das Konzept einer integrierten Dichtung konnte wéhrend der Projektlaufzeit nicht
umgesetzt werden, da kein festes Stackdesign aus bekannten Grinden vorlag (siehe
Seite 7). FFCCT hat fir die Versuchsaufbauten einen Dichtungsverbund entwickelt,
der aus einer mittig angeordneten Versteifungsfolie besteht, auf der beidseitig
Dichtungsblatter appliziert werden, wie sie FFCCT bereits fir PEM-BZ unter der
Bezeichnung ,Perfoseal“ und ,lce Cube Seal” erprobt hat. Dieser Aufbau kann durch
entsprechende Dickenvariation seiner Lagen leicht an unterschiedliche
Dichtungsspalte angepasst werden, je nach Dicke der Flowfield-GDL. Die
nachfolgende Abbildung zeigt beispielhaft den Aufbau dieses Dichtungsverbundes.

Seite Separatorfolie

0,50 mm Perfoseal-Dichtungslage

098mMM < 013mm

0,35 mm _ Ice Cube Dichtungslage

Seite MEA

Versteifungsfolie

N~

Abbildung 7. Dichtungsverbund fir Versuchsaufbauten

Dieser Dichtungsverbund ist formstabil und kann mit einfachen Werkzeugen
ausgestanzt bzw. CNC gesteuert ausgeschnitten werden. Von Vorteil ist hierbei die
Eigenklebrigkeit speziell bei den Dichtungen auf Polyolefin-Basis. Das Konzept
wurde fur alle Einbauversuche im Projekt eingesetzt.

Dichtungsspezifikation
In einer weiteren Teilaufgabe wurden Spezifikationen fur das Elastomermaterial und
fur die Dichtung, wie folgt, erstellt und festgelegt:

e chemische Bestandigkeit im PEM-BZ-Umfeld,

e Druckverformungsrest,

e Bruchdehnung und Zugfestigkeit sowie die allgemeine

e Brennstoffzellenvertraglichkeit (keine Vergiftung der Polymermembran
durch den Dichtungswerkstoff).

Bezliglich des Dichtungsdesigns wurden zundchst geometrische Randbedingungen
fir den urspringlich geplante 20 W, BZ-Stack spezifiziert, um die Funktionalitat der
Dichtung sicher zu stellen. Hierbei war der spezielle Aufbau des
Brennstoffzellenstacks mit einer neuartigen Flowfield-GDL mit vergleichsweise
groBer Dicke zu beachten.
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Die Anderung der StackgréBe mit einer Leistung von 200 W, wéhrend der
Projektlaufzeit machte eine Anpassung bzw. Erweiterung der geometrischen
Randbedingungen und der Spezifikation erforderlich.

Elastomerauswahl

Da in der PEMFC gegen sehr polare Medien abgedichtet werden muss, kommen als
Dichtungsmaterialien nur unpolare Kautschuke oder Silikon in Frage. Die sauren
Bedingungen, die in der PEMFC herrschen, lassen vermuten, dass Silikon nur
bedingt geeignet ist. Aufgrund des oxydativen Umfelds sollten gesattigte, unpolare
Kautschuke verwendet werden.

Dichtungsmaterialien aus der Elastomerfamilie der Polyolefine haben nach den
Erfahrungen von FFCCT das gréBte Entwicklungspotential fir den Einsatz in PEM-
BZ und wurden weiter untersucht.

AP 2: Integration des Flow-Fields in die GDL

Ziel: Entwicklung des Herstellungsprozesses zur Ausbildung von Kanalen in der
Flowfield-Lage und deren Applizierung auf der GDL-Lage

AP2.1 Ausbildung eines Flowfields und Aufbau einer Flowfield-GDL

Die Geometrie des Flow-Fields bzgl. Kanalbreite, -tiefe und Strémungsfiihrung
beeinflusst die Leistungsfahigkeit der Brennstoffzelle. Der Ausbildung von Kanalen in
der Flowfield-GDL kommt daher eine wichtige Bedeutung zu. Fir den konzipierten
Lagenaufbau der Flowfield-GDL ist die Vereinigung der Flowfield-Lage mit der GDL-
Lage ganz wesentlich. Wichtig ist, dass die Flowfield-Lage ohne Verzige und
positionsgenau auf die GDL-Lage appliziert wird, damit keine Kanalverengungen
auftreten. Dazu kann es gunstig sein, die Flowfield-Lage selbst aus 2 Lagen
herzustellen, die in Kombination ein Strémungsfeld ergeben. Die 2-lagige Ausfihrung
des Flowfields hat gegeniber der 1-lagigen Version folgende Vorteile:

e Alle Strdmungsfihrungen (auch Maander) kénnen realisiert werden

e die jeweilige Einzellage der 2- lagigen Ausflhrung ist wegen der geringeren
Anzahl von Gaskanalen in der Regel formstabiler als die 1- lagige Flowfield-
Ausfihrung.
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Abbildung 8.  Beispiele fir maanderférmige Strémungsfihrungen bei zweilagig
aufgebautem Flowfield

Nachteilig sind die gréBere Dicke, ein evil. hdéherer Druckverlust, hdherer
Fertigungsaufwand und mdglicherweise ein schwierigerer Abtransport des
Prozesswassers.

Nachstehende Abbildung zeigt typische Flowfield-GDL-Aufbauten, wie sie im Projekt
realisiert wurden.
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GDL_ohneFF

Abbildung 9: Zwei- und Drei-lagiger Aufbau einer Flowfield-GDL

Versuchsmuster

In Absprache mit dem Projektpartner FHG ISE wurden fir die ersten Versuchsmuster
zwei unterschiedliche GDL-Materialien fir die Flowfield-Lage sowie drei
unterschiedliche Kanal-Designs ausgewahlt. Als GDL-Lage wurden fir alle
Versuchsmuster jeweils identische Standard-Anoden- und Kathoden-GDLs von
FFCCT eingesetzt. Die zwei unterschiedlichen GDL-Materialien fir die Flowfield-
Lage unterschieden sich in der Faserausrichtung der Basisvliesstoffe. Im 1. Fall
waren alle Fasern nur in der Bahnebene (x,y-Ebene) ausgerichtet. Dieses Material
wurde als 2D-Material bezeichnet. Im 2. Fall wurden im der Basisvliesstoff auch
Fasern eingebaut, die senkrecht zur Bahnebene (z-Richtung) gerichtet waren. Damit
sollte der elektrische Durchgangswiderstand verringert werden. Diese Materialien
wurden als 3D-Materialien bezeichnet.

Bei den Kanal-Designs handelt es sich um zwei unterschiedliche Designs fir
einlagige Flowfields und um eine zweilagige Design-Variante. Das zweilagig
aufgebaute Flowfield bietet, wie bereits erwahnt, den Vorteil einer hdbheren
mechanischen Stabilitat aufgrund der geringeren Anzahl von Gaskanalen je Lage.

AP2.2 Schneideversuche

Es wurden 4 Verfahren zur Einbringung der Kanalstruktur untersucht und bewertet.
Hierbei handelt es sich um

Stanzen mit Bandstahlwerkzeug oder Vollschnittwerkzeug
Laserschneiden

Wasserstrahlschneiden und

Ultraschall-Schneiden

Die wesentlichen Schneidekriterien waren:

» Verzugsfreiheit
» Rickstandsfreie Schnittkanten
» Kanale ohne Stanzabfalle
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» Rollen-Verarbeitung
> Flexible und kostengiinstige Anderung der geometrischen Abmessungen

Das Stanzen der Flowfield-Lagen mit Bandstahlschnitten ergab saubere
Schnittkanten und verzugsfreie Stanzgitter. Bei filigranen Kanalstrukturen aber gab
es Schwierigkeiten, das Stanzgitter aus dem Werkzeug zu entnehmen, ohne dass
Stanzabfélle in den Kanalen blieben, bzw. ohne die Flowfield-Lage zu beschadigen.

Abbildung 10. Bandstahlschnittwerkzeug und Stanzgitter

Diese Probleme lassen sich mit aufwendigeren Vollschnittwerkzeugen Iésen.
Nachteilig sind die hohen Kosten fir solche Werkzeug und die nur beschrankte
Mdoglichkeit, geometrische Abmessungen zu andern. Bei groBen Stiickzahlen stehen
die geometrischen Abmessungen fest und die hohen Kosten fiir diese Werkzeuge
verteilen sich auf die Stlickzahlen und fallen daher nicht mehr so stark ins Gewicht,
weshalb Vollschnittwerkzeuge bei Massenfertigung vorteilhaft eingesetzt werden
kénnen.

Laserschneiden kann CNC gesteuert erfolgen und ist damit eine sehr flexible
Schneidemethode. Auch lasst sich bei diesem Verfahren die Schneidetiefe variieren,
so dass bei mehrlagigen Flowfield-Aufbauten z. Bsp. nur die obere Lage bearbeitet
werden kdnnte.

Die Versuche, Flowfield-Lagen mittels Laserschneiden herzustellen, waren jedoch
nicht erfolgreich. Zwar lieBen sich die Kanalstrukturen verzugsfrei schneiden, aber
wegen der hohen Laserenergie aufgrund der erforderlich Dicken (0,8 mm) flr die
Flowfield-Lage traten Schmauchspuren und aufgrund des verwendeten PTFE-
Binders giftige Verbrennungsprodukte auf.
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Abbildung 11. Aufnahmen zum Laserschneiden von FF-GDL

Das CNC gesteuerte Wasserstrahlschneiden zeigte insgesamt sehr gute Ergebnisse.
Dieses Verfahren zeichnet sich durch eine hohe Flexibilitdt und Genauigkeit aus.
Samtliche Flowfield Materialien konnten problemlos bearbeitet werden. Weiterhin
konnten alle vorgegebenen Kanal-Designs ohne Einschrdankungen umgesetzt
werden. Tmm Steg- und Kanalbreiten sind kein Problem. Sowohl Rollenware,
Blattware als auch fertige Bauteile lieBen sich bearbeiten.

Nachteilig ist die relativ geringe Schnittgeschwindigkeit, und das Schnittgut wird
feucht und muss evtl. getrocknet werden. Das Verfahren ist in jedem Fall fir kleine
und mittlere Stlickzahlen geeignet.

Abbildung 12. Wasserstrahl geschnittene FF-GDL

Die besten Ergebnisse insgesamt wurden mit CNC gesteuertem Ultraschall-
schneiden erzielt. Dieses Verfahren hat die Vorzlige des Wasserstrahlschneidens, ist
aber ein trockenes Verfahren, ohne Wasser zu verbrauchen. Ein weiterer Vorteil
gegenltber den Wasserstrahlschneiden besteht darin, dass die Schnitttiefe wahrend
des Schneidevorganges variiert werden kann. Im speziellem Fall wurde das dazu
benutzt, die inneren Stanzabfélle Uber sehr dinne Stege zunachst im Stanzgitter zu
belassen, um die mechanische Stabilitdt des Stanzteiles zu erhéhen und damit das
Handling bis zur Weiterverarbeitung sicherer zu machen. Vor dem Applizieren der
Kanalstrukturen konnten dann die Stanzabfalle leicht und sicher entfernt werden.
Das Ultraschallschneiden kam wegen dieser Vorzige bevorzugt im Projekt zur
Anwendung.
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AP2.3 Untersuchungen durch Fraunhofer ISE

Bis Ende 2009 wurden insgesamt sechs unterschiedliche Flowfield-GDLs hergestellt
und dem Projektpartner FHG ISE zur weiteren Beurteilung Ubergeben.

Die Verpressungstests mit ,Fuji Papier® beim ISE zeigten die Vorteile der
Freudenberg Flowfield-Lage (EZ04) gegenlber Vergleichsmaterialien aus z.B.
Edelstahlblech (EZ03) auf. Wegen der gréBeren Flexibilitat und der notwendigen und
vorhandenen Kompressibilitdt ist das Freudenberg Material in der Lage,
Inhomogenitaten des Zellstapels auszugleichen und fir eine gleichmaBige und
homogene Verpressung zu sorgen.

EZ0O1_Toray - _

0,60

0,55

0,50

0,45

0.40
0,35
0,30
0.25
0,20

Quelle: Fraunhofer ISE

Abbildung 13. Verpressungsergebnisse mit unterschiedlichen Flowfield-Lagen

Die Verpressungsversuche zeigten auch, dass beim Handling die filigranen Stege
der vliesstoffbasierten GDL-Lagen nicht brechen und sicherer zu verarbeiten sind als
solche aus sprdoden Karbon-Papieren.

Die durchgefiihrten Impedanzmessungen ergaben etwas hdhere elektrische
Widerstande der Freudenberg Materialien. Das hangt vermutlich mit dem etwas
hdheren Materialwiderstand der Fowfield-Lagen zusammen, kann aber auch durch
andere Phanomene verursacht werden. Dieses Thema wurde im Arbeitspaket 3
weiter verfolgt.
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AP3 Optimierung der Flowfield- GDL fir den Einsatz im
Mikrobrennstoffzellenstack

Ziel: Entwicklung neuartiger Materialien, die zu einer leistungsfahigen Flowfield-GDL
kombiniert werden kdnnen.

AP3.1 EntwicklungskenngréBen

Lagenaufbau
Aufgrund der gegebenen Dicken-Anforderungen der Flowfield-GDL sowie den
Anforderungen an deren Kanalstruktur wurden zwei Konzepte verfolgt:

a) ein einlagiger Aufbau
b) ein zweilagiger Aufbau

(siehe dazu auch die Abbildungen 4 und 9)

GDL- Rohmaterialien fiir die Flowfield-Lagen
Flr die Materialentwicklung kamen drei unterschiedliche Roh-Materialien in Frage.
Hierbei handelte es sich um eine

e 2D Kohlenstoff-Faserstrukturierung; Faserausrichtung nur in x,y-Richtung
e 3D Kohlenstoff-Faserstrukturierung; Fasern auch in z-Richtung

und
e Graphitfolie

Veredelung der Rohmaterialien

Die Rohmaterialien wurden durch weitere Veredelungsschritte hinsichtlich des
Anwendungsfalls maBgeschneidert. Dazu wurden unterschiedliche Binder, Fillstoffe
und Veredelungsprozesse untersucht.

ZielgroBen
Bezogen auf den jeweiligen Lagenaufbau, waren Dicke der Materialen,
Durchgangswiderstand, Setzverhalten und Gastransport die zielfihrenden GréBen.

Validierung
Zur Validierung der Entwicklungsprodukte fihrte FFCCT ex-situ Messungen und der
Projektpartner Fraunhofer ISE in-situ Tests durch.

AP3.2 Entwicklungsarbeiten und Ergebnisse
AP3.2.1 Laboruntersuchungen

In einer ersten Entwicklungsschleife wurden die Flowfield-Lagen aus dem
Basisvliesstoff fir Standard-GDL hergestellt. Dazu wurde der Basisvliesstoff
karbonisiert, ohne einen zusatzlichen Kalibrierschritt. Die Steifigkeit und die
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erforderliche Dicke der Flowfield-Lage wurden durch starkes Fillen mit Bindern und
Flllstoffen erreicht.

FHG ISE erhielt Anfang 2009 zwei Typen von Flowfield-GDL mit folgenden
Materialien fir die Flowfield-Lagen fir in-situ Test:

e Hochpordse Kohlstofffaservliese groBer Dicke (ca. 0,5 — 1,0 mm dick) und
hoher Elastizitat mit 2D bzw. 3D Faserorientierung

e Maximal mdogliche Fillung der Poren mit Bindern (FEP, PTFE) und
Flllstoffen (RuBe, Graphite)

e Flowfield Strukturierung durch Wasserstrahlschneiden

Die Einzelzellmessungen (in-situ) von FHG ISE sahen sehr vielversprechend aus.
Die geringen Leistungsunterschiede zum bisherigen Benchmark lieBen sich mit Hilfe
der héheren elektrischen Zellwiderstande erklaren.

Beim Betrieb der BZ mit den FFCCT-Testmustern war allerdings zu beobachten,
dass sich nach einiger Zeit das Prozesswasser der BZ schwarz farbte. Nach der
Demontage der BZ wurden auf der Separatorplatte Wasser und schwarze
Rackstéande (RuB) gefunden. D.h. der Fullstoff wurde nicht ausreichend durch den
Binder an die Fasermatrix des Flowfield-Lagenmaterials gebunden.

Das bedeutete, der grundlegende Materialaufbau der neuen Flowfield-GDL
funktioniert. Aber das Flowfield-Lagenmaterial musste noch optimiert werden.

Es hat sich gezeigt, dass die 3D- gegenlber der 2D- Faserorientierung Vorteile
aufweist. Speziell die elektrische Leitfahigkeit in z-Richtung (also durch das Material)
ist héher. Daher wurden im weiteren Projektverlauf nur noch 3D Faserstrukturen
eingesetzt.

Quelle: Fraunhofer ISE

Abbildung 14. BZ nach der Demontage: Wasser und RuBruckstande von der FFCCT
Flowfield-Lage auf der Separatorplatte
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An Hand der aufgezeigten Defizite wurde In einer zweiten Entwicklungsschleife das
Flowfield-Lagenmaterial optimiert. Dazu wurde eine Flowfield-Lage durch das
Zusammenfligen von zwei Schichten von Standard Roh-GDL-Material aufgebaut.
Durch diesen Schritt konnte die Karbonfaserdichte verdoppelt werden. In einem
weiteren Schritt wurde die Steifigkeit der GDL-Rohmaterialien erhéht, in dem der
Standard Basisvliesstoff zusatzlich mit einer neuen Versteifungsfaser ausgeristet
wurde.

Das modifizierte Lagenmaterial wurde weiterhin mit Fullstoff und PTFE gefillt,
allerdings wurde das Verhéltnis PTFE zu Fullstoff erhéht und der Flllgrad insgesamt
reduziert. Es wurde also Fullstoff durch Karbonfasern ersetzt.

Weiterhin wurden in einigen Versuchen die Karbonisiertemperaturen variiert.

Ziel der verschiedenen MaBnahmen war die Senkung des Durchgangswiderstandes
der aus GDL-Rollenware gebildeten Flowfield-Lagen.

Name Name Fullstoff | Fillstoff | Fiillstoff | Fiillstoff /
Basis Impréagnierung |1 2 3 PTFE Verh.
X0112 ECX016 0 100 1
X0112 ECX017 100 0 1
X0112 ECX018 0 100 2
X0112 ECX019 0 50 50 2

X0134 ECX019 0 50 50
X0134 ECX019 0 50 50
X0112 ECX019 0 50 50
0
0

X0112 ECX024 50 50
X0112 ECX025 50 50

Wl

Tabelle 1: Versuche zur Senkung des Durchgangswiderstandes der
Flowfield-Lagen

Durch diese MaBnahmen konnte im Vergleich zum Standard GDL Material (roter
Balken, Referenzwert) eine deutliche Reduzierung des Durchgangswiderstandes
erzielt werden (siehe Abbildung 15). Die Widerstandswerte vom verbesserten FFCCT
Flowfield-Material erreichen allein noch nicht die Widerstandswerte von
Karbonpapier-GDLs (schwarzer Balken), wie sie z. Bsp. die Fa. Toray liefert. Dieses
wurde als kommerziell erhéltliches Vergleichsmaterial herangezogen, musste
allerdings aufgrund der geringen Dicke 2-lagig eingesetzt werden.
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Abbildung 15: Elektrischer Durchgangswiderstand von optimierten Flowfield-Lagen

In Abbildung 16 sind die Durchgangs-Widerstandskurven verschiedener Materialien
als Funktion der Flachenpressung dargestellt. Aus diesem Diagramm erkennt man,
dass durch eine leichte Erhéhung der Flachenpressung die FFCCT Flowfield-
Materialien vergleichbare Widerstdande wie die von Karbon-Papieren erreichen.
FFCCT Flowfield Materialien zeichnen sich zudem grundsatzlich gegentber Karbon-
Papieren dadurch aus, dass

sie weniger spréde sind und im Handling und bei der mechanischen
Bearbeitung weniger Aufwand und geringeren Ausschuss
verursacht

als Rollenware herstellbar und in Rolle-zu-Rolle Verfahren
verarbeitbar sind; sehr dicke Karbon-Papiere sind wegen lhrer
Sprédigkeit nur als Blattware erhaltlich.
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Abbildung 16: Elektrischer Durchgangswiderstand in Abhangigkeit vom Anpressdruck

Im Falle der im AMES-Projekt zugrunde gelegten BZ ist der Leistungsverlust bei
Einsatz von FFCCT Flowfield-Materialien gegenlber Karbon-Papier vernachlassig-
bar gering, wie nachfolgende Berechnung zeigt:

Der Widerstand einer FFCCT-Flowfield-Lage ist je nach Flachenpressung
etwa 4-8 mQcm? hdher als bei einer vergleichbar dicken Lage aus Karbon-
Papier. Fur eine Zelle mit Anode und Kathode entsprache das einer Erhéhung
von 8-16 mQcm?2. Der AMES Stack wird bei einem Betriebspunkt von 650 mV
bei 400 mA/cm? betrieben. Der hohere Widerstand fihrt im Mittel zu einem
zusatzlichen Spannungsverlust von 0,4 A/cm? x 12 mQcm? = 4,8 mV. Bezogen
auf die 650 mV entspricht das einem Verlust gegentber Karbon-Papier von
0,7 %.

Die in-situ Untersuchungen der FHG ISE an den zwei neuen Flowfield-Materialien
zeigten deutliche Verbesserungen gegentber den Materialien der ersten
Entwicklungsschleife. Das lasst sich zum einen auf die verbesserte Flowfield-GDL
zurUckfihren und zum zweiten auf eine neue MEA.

Zusammenfassend kann gesagt werden, dass die optimierten FFCCT Flowfield-
Materialien flr den Einsatz in die AMES BZ geeignet sind und vergleichbar gute
Ergebnisse zu Karbon-Papieren liefern. Ein besonderes Plus ist das groBe
Kosteneinsparungspotenzial, das die FFCCT Flowfield-Materialien bieten durch

e die Mdglichkeit einer Rolle zu Rolle Bearbeitung und dadurch
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e industrielle, automatisierte Serienfertigung mit hoher reproduzierbarer Qualitat
und hoher Ausbeute

AP3.2.2 Technikumsversuche

Aufgrund dieser positiven Ergebnisse und der Tatsache, dass die eingesetzten
Laborprozesse zur Herstellung der neuartigen Flowfield-Lagenmaterialien nur
bedingt serientauglich sind, wurde frilhzeitg mit einer Ubertragung der
Laborprozesse auf kontinuierliche Fertigungsanlagen im TechnikumsmafBstab
begonnen. Fir diese Prozessentwicklung stand FFCCT das Technikum des
verbundenen Unternehmens ,Freudenberg Vliesstoffe KG“ zur Verfligung. Dieses
Technikum bietet eine Vielzahl von Prozessen zur Ausriistung von GDL Materialien.
Beispielhaft seien die folgenden Techniken genannt:

e 2-Walzen Foulard
e Rakelbeschichtung
e Siebdruck

e Kiss Coating

e [|-Werk-Ausristung

Die Technikumsversuche haben gezeigt, dass sich ein zweistufiger FuUllprozess
besonders zur Umsetzung des gewlnschten Materialdesigns eignet. Hierbei werden
die Materialien von beiden Oberflachenseiten geflllt und Ausriistungsgewichte bis zu
100% erzielt (bezogen auf das Gewicht des Roh-Materials).

ldealerweise soll die Flowfield-GDL fir eine Rolle zu Rolle Verarbeitung biegeweich
sein. Fir eine gute Weiterverarbeitung ist es allerdings von Vorteil, wenn sie steif ist,
damit die Stege nach dem Einbringen des Flowfield formstabil bleiben. Aus dieser
Erkenntnis ergaben sich weitere Entwicklungsaktivititen zur  Optimierung des
Materialdesigns der Flowfield-GDL. Hierfir waren sowohl Anpassungen im
Vlieslegeprozess als auch bei der anschlieBenden Ausrlstung der Karbonfaser-
Basismaterialien mit Bindern und Fllstoffen notwendig.

Auf die optimierten Flowfield-Materialien wurden die entwickelten zweistufigen
Veredelungsprozesse angewendet und optimiert.

Aus den verbesserten Materialien wurden optimierte Flowfield-GDL sowie zwei
verbesserten Varianten reiner GDL bemustert. Es zeigte sich, dass das neue
Flowfield-Lagenmaterial sich durch die folgenden verbesserten Merkmale aus-
zeichnet:

e \Verbesserte mechanische Eigenschaften aufgrund der Verdoppelung des
Kohlefaseranteils bei gleichzeitiger Reduzierung der Flllung mit RuB und
Binder.

e Verringerung des elektrischen Widerstandes durch 3D-Faserorientierung
und erhéhter Kohlefasermenge.
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e Hohere Steifigkeit bei gleichbleibender akzeptabler Sprddigkeit durch den
Einsatz einer Versteifungsfaser. Die mittlerweile erzielte Steifigkeit stellt
einen Kompromiss aus den Anforderungen ,mdglichst steif* und ,von Rolle
zu Rolle herstellbar” dar.

e Kein Abfarben des RuBes, d.h. das Herauslésen von RuBpartikel wird
durch eine verbesserte Einbindung der Flllstoffe  verhindert.

Das Kohlefaser-Basismaterial wurde auf Standard-Produktionsanlage hergestellt und
ist damit bereits heute groBtechnisch herstellbar. Die Veredelung der Muster fand
weiterhin im Labor statt, weil die bendétigten Versuchsmengen bisher nicht Gber
einige DIN A4 Blatt hinausgehen. Das Herstellverfahren wurde allerdings so
geandert, dass eine Ubertragung vom Labor auf Pilotanlagen méglich ist. Das
zeigten die durchgeflihrten Versuche an den Anlagen.

AP3.3 Zur Verfugung stehende Flowfield-Materialien

Etliche verschiedene Materialdesigns wurden im Laufe des Projektes entwickelt. Fir
die weitere Beurteilung durch das ISE wurden zehn Varianten ausgewahlt:

o 7x 3D-Fasersatruktur + Binder und Fillstoff

o 2x 2D-Faserstruktur + Binder und Fullstoff

o 1x Graphitfolie (100% Kohlenstoff)

Es lassen sich Flowfield-GDL-Enddicken von <1mm erzielen. Bei Enddicken >1 mm
ist in jedem Fall ein 2-lagiger Flowfield-Aufbau vorzusehen.

Untersuchungen der Graphitfolie zeigen, dass die ex-situ Eigenschaften gut sind. Die
Graphitfolie ist jedoch sehr fragil ist und weist keine Porositat auf. Wegen der
mechanischen Labilitat ist die Kanalstrukturierung nur schwierig auszufthren.

Bezlglich der Faserstrukiur ist die 3D-Variante gegeniber dem 2D-Design
vorzuziehen.

AP4 Anpassung Dichtungsmaterial

Ziel: Geeignete Priifmethoden zur Charakterisierung der PEM-BZ-Vertraglichkeit von
Dichtungswerkstoffen, abgestimmt auf die besonderen Anforderungen, wie sie sich in
diesem Projekt ergeben.

AP4.1 Prifmethoden

In Betracht wurden zunachst vorhandene Prifmethoden gezogen, die auf die
Anforderungen hin angepasst und optimiert werden kdnnen. Ergebnis: Als eine
geeignete Prifmethode wurde die Gaschromatographie-Massenspektrometrie-
Analyse (GC-MS-Analyse) angesehen, die es erlaubt, brennstoffzellenrelevante
Extrakte zu identifizieren.
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Um eine Aussage Uber die PEM-BZ-Bestandigkeit der Dichtungsmaterialien machen
zu kénnen, wurden Prifmuster in die fir die Brennstoffzellen relevanten Medien
eingelagert und in bestimmten zeitlichen Abstdnden gemessen hinsichtlich der
Anderung der mechanischen Eigenschaften, wie Harte, Zugfestigkeit, Bruchdehnung,
der Quellung und des Druckverformungsrests

AP4.2 Zwei-Komponenten-Dichtungsmaterial und Verarbeitung im
Spritzgussverfahren

Die 2-Komponentenrezeptur des entwickelten Dichtungsmaterials auf Poyolefin-
Basis wurde bezlglich der Viskositaten der einzelnen Komponenten so optimiert,
dass diese anndhernd gleich sind. Diese Anpassung wurde vorgenommen, um eine
prozesssichere und wirtschaftlichere Verarbeitung im SpritzgieBprozess zu bewirken.

Die Reproduzierbarkeit der entwickelten 2-Komponetenrezeptur wurde durch das
Herstellen mehrerer Mischungsansatze Uberprift und konnte sichergestellt werden.
Hierzu wurden sowohl rheologische als auch mechanische Daten der einzelnen
.Material-Batches®“ aufgenommen und ausgewertet.

Die Viskositat der A und B Komponenten wurde als MaB flr die Verarbeitbarkeit der
Mischung herangezogen. Es zeigten sich minimale Abweichungen, die im Rahmen
der Abweichungen von kommerziell erhaltlichen Flussigsilikonen liegen.

Hartemessungen nach DIN 53505 wurden fir jeden Mischungsansatz an Prifplatten
durchgefihrt und lieferten Werte, die innerhalb der erlaubten Streuung liegen.

In zahlreichen Verarbeitungsversuchen auf einer SpritzgieBmaschine wurde
untersucht, ob die Viskositatsanpassung der 2-Komponentenrezeptur den
gewlnschten Effekt hat.

Ergebnis: Das 2-Komponentenmaterial konnte gut dosiert werden und die
Mischwirkung eines Statik-Mischers wurde als ausreichend bewertet. Es konnte eine
homogene Mischung erzeugt werden. Die Mischung lasst sich im Spritzguss
prozesssicher und wirtschaftlich verarbeiten.

AP5: Dichtungsintegration

Ziel: Entwicklung von Verfahren, geeignet fiir groBe Stlckzahlen, zur Integration
einer Dichtung auf eine Flowfield-GDL

Auf der Grundlage des Konzeptes fur integrierte Dichtungen wurde ein
Werkzeugkonzept entwickelt, das es erlaubt, integrierte Dichtungen auf
Gasdiffusionslagen im SpritzgieBverfahren herzustellen. Hierbei wurde den
speziellen Anforderungen einer Flowfield-GDL und dem sich daraus ergebenden
Stackaufbau Rechnung getragen.

Dazu sollte ein bestehendes Dichtungswerkzeug so umgebaut werden, dass damit
auch Dichtungen auf den wesentlich dickeren und dichteren Flowfield-GDLs integriert
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werden kdénnten. Dieses Vorhaben wurde zurlickgestellt, da aus bekannten Griinden
wahrend der Projektlaufzeit kein festes Dichtungsdesign erstellt werden konnte und
somit die Voraussetzung fir die Konstruktion und den Bau eines SpritzgieB-
Werkzeugs zur Dichtungsintegration fehlte. Daher wurde in Absprache mit FHG ISE
das Dichtungskonzept flr die Entwicklungsphase - d.h. solange das Stack-Design
bzw. Flowfield-Design noch nicht festgelegt und eine verninftige Dickenspezifikation
noch nicht méglich ist - auf Einzeldichtungen umgestellt, um leichter Anpassungen in
diesem Stadium durchfiihren zu kénnen.

Modifiziertes Ziel: Herstellung und Optimierung von Einzeldichtungen aus
geeigneten Dichtungswerkstoffen flr Versuchsmuster zum Aufbau einer Testzelle
bzw. eines Teststacks beim Projektpartner FHG ISE

Das FHG ISE wurde zunachst mit Flachdichtungen aus zwei unterschiedlichen BZ-
tauglichen Dichtungswerkstoffen bemustert.

Die ersten Flachdichtungen bestanden aus dem 2-Komponenten Dichtungsmaterial,
das auf einer Spritzgie Bmaschine als Dichtungs-Blattware verarbeitet wurde und eine
Harte von 35 Shore A und eine Dicke von 0,7 mm aufwies. AnschlieBend wurden die
bendtigten Dichtungsgeometrien aus den spritzgegossenen Blattern ausgestanzt.

Die zweiten Flachdichtungen wurden aus FKM Bahnware mit einer Héarte von 65
Shore A und einer Dicke von 0,5mm ausgestanzt.

Fir die Abdichtung der Brennstoffzellen mit den unterschiedlichen Flowfield-GDL
Varianten wurden entsprechend der Flowfield-GDL Dicke mehrere Dichtungen
Ubereinander gestapelt.

Die Tests bei der FHG ISE mit den ersten Dichtungsaufbauten fliihrten zu schlechten
in-situ Leistungen aufgrund zu hoher elektrischer Ubergangswiderstande. Durch
unterschiedliche Stegbreiten der Dichtung und einer daraus resultierenden Variation
der Drucksteifigkeit entstand offensichtlich eine inhomogene Verpressung bzw.
Krafteinleitung. Das hatte zur Folge, dass keine ausreichende und auch keine
homogene Anpressung der Flowfield-GDL an die MEA stattfanden. Die Presskraft
des Stacks wurde hauptsachlich durch die Dichtung aufgenommen.

Zur Behebung dieses Problems wurden zwei Lésungswege beschritten. Einmal
wurde das Dichtungsdesign angepasst, so dass eine einheitliche Dichtungsbreite
erzielt wurde. Zum Zweiten wurde die Dichtung weniger drucksteif gestaltet. Denn es
ist wichtig, die absoluten Dicken von GDL und Dichtung sowie das
Verformungsverhalten aufeinander abzustimmen. Hiermit wird sichergestellt, dass
sowohl eine Dichtwirkung als auch die gewinschte Kontaktierung der MEA
vorhanden sind.

Es fanden daher umfangreiche Untersuchungen und Weiterentwicklungen der
Dichtungen statt mit dem Ziel, das Druck-Verformungsverhalten zu verbessern. Zur
Charakterisierung wurde die ,force-displacement® Prifapparatur von Freudenberg
FCCT verwendet.
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Abbildung 17. MeBapparatur zur Messung des Druck-Verformungsverhalten

Hierfir wurden die Materialien mit definierten Flachenpressungen komprimiert und
die  entsprechenden Dicken  gemessen.  AnschlieBend  wurde  das
Verformungsverhalten verschiedener Dichtungswerkstoffe bestimmt. Hierbei wurde
deutlich, dass eine Flachdichtung mit rechteckigem Profil ohne Strukturierung,
unabhangig von der Harte des Dichtungswerkstoffs, immer zu drucksteif ist.

Durch gezielte Strukturierung der Profiloberflache konnte die Dichtung deutlich
druckweicher ausgearbeitet werden ohne die Dichtungsfunktion zu beeintrachtigen.
Die Strukturierung erfolgte auf zwei verschiedenen Wegen: Einmal durch eine
strukturierte Oberflaiche mit Hohlrdumen in  Form von halbkugelférmigen
Aussparungen (Perfoseal) und zum zweiten durch gréBere, quaderférmige
Vertiefungen (lce cube design).

Perfoseal

Abbildung 18: Strukturierte Dichtungsoberflachen mit hoher Verformbarkeit
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Die Druck-Verformungskurven dieser neuen Dichtungsdesigns zeigen eine deutliche
Verbesserung und ahneln sehr den Druck-Verformungskurven von Flowfield-GDL
Aufbauten.

Die Dickenauslegung und Versteifung der Dichtung erfolgte durch Stapeln zweier
Dichtungen  unterschiedlicher = Dicke sowie einer  dazwischenliegenden
Versteifungsfolie. Die Versteifungsfolie stand in verschiedenen Dicken zur
Verflgung.

Aufgrund des schwierigen Handlings beim Stapeln von einzelnen, filigranen
Einzeldichtungen hat FFCCT ein Verfahren zum besseren Handling entwickelt.
Dieses Verfahren sieht die Verwendung von leicht klebrigem Dichtungswerkstoff vor.
Die unterschiedlich dicken Dichtungsplatten werden gemeinsam mit Zwischenlagen
aus steifer PET-Folie auf die gewlnschte Dicke gestapelt und erst anschlieBend
gestanzt; siehe Abb. 7.

Der ausgestanzte Dichtungsverbund ist deutlich formstabiler, und zum anderen
entféllt das Stapeln filigraner Einzelteile.

Die nachfolgenden Diagramme zeigen das Verformungsverhalten unterschiedlicher
Dichtungsmaterialien (Abbildung 19) und das Setzverhalten von verschiedenen
Dichtungsausfiihrungen im Vergleich zum Setzverhalten unterschiedlich aufgebauter
Flowfield-GDL (Abbildung 20). Ideal ist ein vergleichbares Setzverhalten von
Dichtungsverbund und GDL-Aufbau. Das stellt sicher, dass die Flachenpressungen
immer gleichmaBig auf Dichtung und Flowfield-GDL verteilt bleiben.

Freudenbe ;
FooTre e Dichtungskurven (prozentual, 1.run)
100 |
—
—_— .
w\ —_— drucksteif
N \\\ T R
— 90 \ < —
- Ny |
=
[ 80 —— FC PO 08mm 1.run \ —-\‘—-—.________
M — E—
o FK MO Smm 1 run
5 perforierte Dichtung #1 1.run \
e pezrforierte Dichtung #2 1.run T ——t—
70 —‘perfolieneDiclrlung#ﬂtlrun druckweich
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Abbildung 19. Dichtungs-Verformungskurven
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Freudenber . .
FCCTKG g Verformungsverhalten Flowfield GDL und Dichtung
1150 ‘ | ‘ |
1100 — em=FF-GDL 1 —
1050 e==FF-GDL 2 L
1000 \ Dichtung#1 | |
g 950 -& : Dichtung#2 | |
l;. \‘\LL | ===Dichtung #3
Q
a \ | ! e==Dichtung #4
850 - s =y
. | |
i — \ !
800 \\\- \ i ‘ l ! |

o0 | ————— '
- ——

00 02 04 06 08 10 12 14 16 18 20 22 24 26 28 30 32 34

Flachenpressung [MPa]

Abbildung 20. Verformungskurven Dichtung plus Flowfield-GDL

Das Fazit aus den Untersuchungen zur Verformung einer Flowfield-GDL-Dichtung:

e Die Drucksteifigkeit wurde durch eine Strukturierung der Dichtung deutlich
reduziert

e Die Dichtungshéhe wurde auf die GDL- und Flowfield GDL Héhe ausgelegt

e Das Druck-Verformungsverhalten von Dichtung und GDL wurde aufeinander
angepasst

e Die Steifigkeit und damit das Handling der ausgestanzten Dichtungen wurde
durch eine eingelegte Zwischenfolie erhdht

¢ Dichtungsmaterialien niedriger Shore-Harte wurden verwendet

e Das Dichtungsdesign wurde angepasst und die Dichtungsbreiten
vergleichmaBigt

Die vorhandene Klebrigkeit der Dichtung reicht aus, den Verbund dauerhaft
zusammenzuhalten und sorgt auch flr eine ausreichende Haftung der Lagen nach
der Konfektionierung. Die Haftung der Dichtung zur Bipolar-Platte sollte allerdings
erhéht werden. Dies war durch die spezielle Montage des Stacks bei FHG ISE
begrindet. Hierbei wird die Dichtung zunachst mit Hilfe einer Positionierlehre auf die
Bipolar-Platte geklebt. Bei der Stackmontage wird die Platte gedreht und gestapelt.
Dabei darf sich die Dichtung nicht von der Platte I6sen. Die Aufgabe wurde geldst
indem ein sogenannter Transfer-Film auf die Dichtungsoberflache laminiert wurde.
Bei einem Transfer-Film handelt es sich um sehr dinne selbstklebende Dichtungen
ahnlich einem doppelseitigen Klebeband. Die Oberflachen sind beidseitig mit einem
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Schutzpapier versehen. Dieses wird direkt vor der Stackmontage abgezogen und
damit der Klebefilm freigelegt.

Zusammenfassung

Zum Aufbau einer Flowfield-GDL wurden geeignete Materialien fir die Flowfield-
Lagen entwickelt. Diese vliesstoffbasierten Materialien werden wie GDL-Materialien
und bis zu einer maximalen Dicke von 1Tmm hergestellt. Diese Materialien sind als
Rollenware auf vorhandenen Anlagen herstellbar und in Rolle-zu-Rolle Prozessen
weiter bearbeitbar. Verschiedene Materialien zum Aufbau von Flowfield-GDLs stehen
zur Verfigung (Karbonfasermaterialien mit 2D- oder 3D-Faserstruktur bzw.
Graphitfolien definierter Dicke).

Fir diese Materialien wurden geeignete Schneidverfahren zur Strukturierung der
Stromungskanale untersucht. Fir kleine und mittlere Stlickzahlen ist das CNC
gesteuerte Ultraschallschneiden am besten geeignet. Fir groBe Stlickzahlen sind
Vollschnittwerkzeuge einsetzbar.

Die Flowfield-GDL besteht prinzipiell aus einer GDL-Lage, die maBgeschneidert auf
die BZ bzw. fur die Anoden- und Kathodenseite ausgelegt werden kann, und der
Flowfield-Lage. Wenn es die Kanaltiefe oder der Strémungsverlauf erforderlich
machen, kann das Flowfield auch aus zwei oder mehreren Lagen aufgebaut werden.
Durch  Optimierung des Veredelungsprozesses konnte der elektrische
Durchgangswiderstand der Flowfield-GDL-Lagen so gesenkt werden, dass die in-situ
Tests bei FHG ISE mit diesen optimierten Flowfield-GDLs gute Resultate ergaben.

Zur geplanten Integration von Dichtungen auf der Flowfield-GDL wurde ein
spritzgussfahiges, in der BZ-Umgebung bestandiges 2-Komponenten
Dichtungsmaterial entwickelt und dessen Verarbeitbarkeit erprobt. Da der
Projektablauf keine feste Ausfiihrung der Flowfield-GDL zu lie3, konnte das Konzept
der integrierten Dichtung wahrend der Projektlaufzeit nicht umgesetzt werden.

Fir die Versuchsmuster wurde ein Dichtungsverbund entwickelt, der sehr variabel
bzgl. Dicke, Steifigkeit und Dichtungsoberflache verdndert werden kann. Als
Dichtungslagen kamen die im BZ-Einsatz bereits erprobten Dichtungsmaterialien und
Dichtungsdesigns ,Perfoseal® und ,lce Cube Seal® zum Einsatz. Der
Dichtungsverbund wurde so gestaltet, dass er als Aufnahmelehre fir die einzelnen
Lagen der Flowfield-GDL genutzt werden kann. Umfangreiche Tests wurden
durchgefihrt, um die Komprimierbarkeit des Dichtungsverbundes auf die
Komprimierung des jeweiligen Flowfield-GDL-Aufbaus abzustimmen.

In Abbildung 21 ist der Gesamtaufbau einer BZ mit den Einzellagen, die im Projekt
entwickelt wurden, dargestellt.
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FF-Lage
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Quelle: Fraunhofer ISE

Abbildung 21. BZ-Aufbau mit 3-lagiger Flowfield-GDL

7. Nutzen und Verwertbarkeit der Ergebnisse

7.1 Nutzen

Eine der Hauptforderungen bei Brennstoffzellen ist die Reduzierung der
Herstellkosten. Dieses Ziel kann erreicht werden durch kostenglnstiges Material,
seriennahe Herstellprozesse und Funktionsintegration bei den Komponenten und im
Stack.

Das in diesem Projekt realisierte Konzept zeichnet sich dadurch aus, dass sich das
Strémungsfeld zur flachigen Verteilung der Reaktanten nicht, wie herkdmmlich, auf
der Seite des Separators bzw. der Bipolarplatte, die der Gasdiffusionsschicht
zugewandt sind, befindet, sondern in den Gasdiffusionslagen selbst.

Dieses Konzept hat gegeniber dem Stand der Technik mit strukturierten
Bipolarplatten mehrere Vorteile. So kdnnen die Bipolarplatten, die keine
Gasverteilerstruktur aufnehmen mussen, als Folie ausgelegt werden. Das lasst das
Gewicht des Brennstoffzellenstapels und die Material- und Herstellkosten drastisch
sinken. Ein weiterer Vorteil besteht darin, dass durch eine Querdiffusion der
Reaktanten in den Stegen der Flowfield-GDL diese besser an die
katalysatorbeschichteten = MEA-Grenzflachen  gelangen, an welchen die
elektrochemischen Reaktionen ablaufen. AuBerdem ist die Formgebung bei den
leichten, porésen Materialien der GDL im Allgemeinen weniger schwierig und
zeitaufwendig als bei den dichten und starren Materialien der Bipolarplatten.
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Da die entwickelten Materialen fir den Aufbau der Flowfield-GDL als Rollenware
hergestellt werden kénnen, sind alle Bearbeitungsverfahren auch in einem Rolle-zu-
Rolle Prozess durchfihrbar. Dadurch kénnen groBe Stickzahlen mit hoher
reproduzierbarer Qualitat und hoher Ausbeute kostenglinstig hergestellt werden.

7.2 Verwertung

Freudenberg FCCT wird die neue Technologie der Flowfield-GDL und die neuen
GDL-Materialien durch Kundengesprache, Messeauftritte und Berichte bekannt
machen und die Marktresonanz beobachten und beurteilen. Fir Bemusterungen von
Flowfield-GDL stehen FFCCT mehrere im Projekt entwickelte und erprobte GDL-
Materialien zur Verfligung.

Sollte sich ein Markt fir diese Produkte er6ffnen, dann beabsichtigt FFCCT die
Flowfield-GDL zur Serienreife zu entwickeln und die GDL-Produktion um die neuen
Produkte Flowfield-GDL und neue GDL-Verbundmaterialen zu erweitern. FFCCT
fertigt ausschlieBlich in Deutschland fir den gesamten Weltmarkt. Dabei folgt
Freudenberg FCCT der Strategie der Freudenberg Gruppe, neue Produktionen aus
Start-up Firmen zu generieren. Die Projektumsetzung bei Marktakzeptanz schafft die
Grundlage fur die Produktion neuer innovativer Produkte und Arbeitsplatze in
Deutschland.

Die im Projekt entwickelten Produkte sind nicht nur im Markisegment der
Stromversorgungen von stand alone Gerate von Interesse. Denn speziell die
Flowfield-GDL erfullt den allgemeinen Technologietrend von kleiner, leichter und
kostengunstiger. Es ist daher zu erwarten, dass die entwickelten Konzepte Einsatz
finden werden auch flr andere BZ-Anwendungen, wie z. Bsp. in der Medizintechnik,
wie sich bereits im Projekt zeigte. Die Projektergebnisse ermdglichen nicht nur die
Realisierung einer neuartigen GDL und darauf abgestimmter Dichtungstechnik,
sondern auch erhebliche Produktverbesserungen fir andere Komponenten und BZ
Anwendungen. Damit ist der weltweite GDL Markt fiir die Verwertung zuganglich.

7.3 Schutzrechte und Veroffentlichungen

Das im Projekt gewonnene Wissen lasst sich als hauptsachliches Verfahrens-Know-
how nur unzureichend schitzen. Auf die Anmeldung von Schutzrechten wurden
daher verzichtet.

Die Ergebnisse des Gesamtvorhabens inklusive der verschiedenen Teilvorhaben
wurden im Wesentlichen durch das Fraunhofer ISE verdffentlicht. Hierfiir wurden und
werden verschiedene Mdglichkeiten und Wege genutzt.

Das abschlieBende Ergebnis des Gesamtprojektes wurde zur Hannover Messe 2012
am Stand des Fraunhofer ISE prasentiert, und anlasslich des EAS Statusseminars
am 27.02.2012 verdffentlicht. Weiterhin soll das AMES Gesamtprojekt in der
Zeitschrift Plus vorgestellt werden. Die wissenschaftlichen Ergebnisse der
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Wasserstofferzeugung durch chemische Hydride wurde im Wiley VCH Verlag GmbH
& Co. KGaA, Weinheim unter dem Titel ,Concentration-Dependent Dehydrogenation
of Ammonia—Borane/Triglyme Mixtures” veréffentlicht. Des Weiteren wurden die
Ergebnisse des Brennstoffzellen-Hybridsystem auf der Fachtagung Fuel Cells 2012
Science & Technology, Grove Fuel Cell Event mit dem Vortrag ,AMES - Autonomous
energy system for electricity supply and battery charging under extended climatic
conditions” vorgestellt. In den Jahresberichten 2009 und 2011 des Fraunhofer ISE
wurden der Fortschritt und die Ergebnisse des Projekts verdffentlicht.

Des Weiteren ist ein Vortrag auf der f-cell in Stuttgart im Oktober 2012 zum
Brennstoffzellensystem geplant.
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The main project topic was the development of a gas diffusion layer (GDL) with an integrated flow field
(FlowField-GDL) and the development of an integrated seal for a PEM fuel cell (FC).

Aim of the project was to reduce the production costs, the weight and the volume of the FC stack by low-cost
materials, simple manufacturing processes and functional integration of FC components.

The concept of a so-called FlowField GDL is characterized in a way that the flow field for the distribution of
the reactive gases is not part of the bipolar plate, but an integral part of the GDL. Therefore new non-woven
GDL materials were developed. These materials were produced as web products and can be used for roll to
roll productions. Several cutting processes for structuring the flow channels in the flow field layer were
proved.

A special sealing combination was used to seal the different FlowField GDL test samples. This sealing
combination can easily be adapted on the size and the thickness of the FlowField GDL. In addition the
stiffness of the seal can be modified for a better material handling.

The performance of the innovative components was tested ex-situ by FFCCT and in-situ by the project
partner Fraunhofer ISE located in Freiburg.
FFCCT will present the new products to the FC market and is prepared to sample the FlowField GDL.
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