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1 Durchgefithrte Arbeiten und Ergebnisse

Alle Arbeiten wurden wie im Antrag geplant in Arbeitspaketen (AP) durchgefiihrt, die daher unver-
andert die Gliederung dieses Berichts darstellen. Im ersten Block der Arbeiten wurden zunéchst die
grundlegenden Bedingungen elektrophoretischer Abscheidung (EPD) von Katalysatorpartikeln erar-
beitet. Die daraus gewonnenen Ergebnisse und Daten wurden danach zur Erzeugung von Schichtgra-
dienten genutzt, da aus der Literatur Modelle von Brennstoffzellen bekannt sind, die die Gradierung
von lonomer, Katalysator und/oder Porositit in der Katalysatorschicht nahelegen [1]. Dabei ange-
strebte Ziele sind sowohl die Leistungssteigerung des Gesamtsystems als auch die Kostenreduktion
durch Einsparung von Edelmetall und Ionomer. Ausgangs- und Referenzpunkt aller Arbeiten sind
durch Standardverfahren (Ultraschallspriihen) erzeugte Membran-Elektroden-Einheiten (MEAs) mit
ihren Leistungsdaten, wie sie von der FE2 im AP1 erzeugt und charakterisiert wurden.

1.1 Arbeitspaket 1: Identifizierung und Beschaffung kommerziell erhiltlicher State-of-the-
Art-Aktivmaterialien (Ilonomere, Katalysatoren) Herstellung von homogenen Referenz-
katalysatoren (FE2)

Die Auswahl und Beschaffung der kommerziell verfiigbaren Aktivmaterialien, bestehend aus Triger-
materialien, getridgerten Katalysatoren und Ionomeren, wurde erfolgreich abgeschlossen.

e Trigermaterialien: Vulcan XC72R, Ketjen Black 300 und Ketjen Black 600.

e Getrigerte Katalysatoren: Heraeus-Katalysatoren mit mittlerer und hoher spezifischer
Oberfliche (40 Gew.% Pt/C) sowie Tanaka-Katalysator (50 Gew.% Pt/C).

e Ionomere: Nafion 870 EW (neue Generation), Aquivion D83-24B, Nafion 1100 EW sowie
Nafion 1000 EW.

Auf Basis der ausgewéhlten Materialien wurden Referenzkatalysatorschichten hergestellt. Die Ferti-
gung erfolgte anhand bewidhrter Standardverfahren, insbesondere durch Ultraschallsprithen, um eine
homogene Schichtstruktur zu gewihrleisten. Diese Schichten dienen im weiteren Projektverlauf als
Referenz fiir die Bewertung alternativer Aktivmaterialien und zur Analyse von Struktur-Eigenschaft-
Beziehungen.

10 —=—1/C0,9

—e—1/C 1,1 (1)
—a—1/C 1,1 (II)
——1/C 0,7 (I)

084
! —o—1/C 0,7 (Il)

S06
o
0,44
0,24
0,0 05 1,0 15 2,0 25 3,0
j [Alem?]

Abbildung 1 Ungradierte Referenz-Katalysatorschichten: Variation lonomer-Anteil (lonomer:C-Verhéltnis).

Neben der Auswahl und Beschaffung der Aktivmaterialien (Tréger, getrdgerte Katalysatoren und lo-
nomere) wurde im Rahmen von AP1 die Auswirkung des lonomeranteils in der Katalysatorschicht
systematisch untersucht (siehe Abbildung 1). Ziel war es, das optimale Verhiltnis zwischen lonomer
und Kohlenstoff (I/C-Verhéltnis) zu ermitteln, um eine ausgewogene Kombination aus Protonenleit-
fahigkeit, Porositéit und elektrochemisch aktiver Oberfliche (ECSA) zu erzielen.

Seite 3 Schlussbericht zu dem IGF-Vorhaben 22503 BG
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Die Variation des Ionomeranteils zeigte deutlich, dass dieser die strukturellen und elektrochemischen
Eigenschaften der Schicht maf3geblich beeinflusst:

e Geringer Ionomeranteil (I/C =0,7): Die Porositdt der Katalysatorschicht nahm zu, wéhrend
das Quellverhalten abnahm. Gleichzeitig reduzierte sich die sogenannte ,Pt-Vergiftung*
durch Sulfonatgruppen des Ionomers. Jedoch fiihrte der geringere lonomeranteil zu einer re-
duzierten Protonenleitfahigkeit und zu einer geringeren elektrochemisch aktiven Oberflédche
(ECSA).

e Hoher Ionomeranteil (I/C = 1,1): Mit steigendem lonomeranteil erhdhte sich die Protonenleit-
fahigkeit, wihrend die Porositidt abnahm und das Quellverhalten zunahm. Parallel dazu ver-
starkte sich die ,,Pt-Vergiftung* durch Sulfonatgruppen deutlich.

e Mittlerer lonomeranteil (I/C = 0,9): Dieser stellte einen Kompromiss zwischen den genannten
Eigenschaften dar. Bei diesem Verhiltnis konnten eine ausgewogene Protonenleitfahigkeit,
ein moderates Quellverhalten, eine akzeptable Porositit sowie eine gute ECSA erzielt werden.

Insgesamt wurde festgestellt, dass das Verhiltnis I/C = 0,9 ein geeignetes Referenzverhéltnis fiir wei-
tere Untersuchungen darstellt, da es ein gutes Gleichgewicht zwischen strukturellen und elektroche-
mischen Parametern gewihrleistet.

1,0 —=— PY/C (30 wt%)
—e— PUC (40 wt%)
—a— PY/C (50 wi%)
0,84
S'0,64
-]
04
02

0,0 0.5 1,0 15 2,0 2,5 3,0
i [A/lem?]
Abbildung 2 Ungradierte Referenz-Katalysatorschichten: Variation von Pt-Beladung

Zur Bewertung des Einflusses der Platinbeladung wurden getrégerte Katalysatoren mit unterschied-
lichen Pt-Gehalten (30, 40 und 50 Gew.% Pt, Tanaka) untersucht. Bei allen Varianten wurde eine
konstante Fldchenbeladung von 0,2 mg Pt/cm? eingestellt, wodurch sich die Schichtdicken entspre-
chend der Pt-Konzentration im Katalysator dnderten. Die elektrochemischen Untersuchungen zeig-
ten, dass Katalysatorschichten auf Basis von Pt/C mit 30 Gew.% und 40 Gew.% eine vergleichbare
Performance aufwiesen. Dagegen fiithrte der Einsatz von Pt/C mit 50 Gew.% zu einer leicht verrin-
gerten Zellleistung. Als mogliche Ursache wird eine Massentransportlimitierung infolge der hoheren
Pt-Dichte auf der Kohlenstoffoberfliche diskutiert. Diese Limitierung konnte durch eine verstéarkte
lokale Wasserbildung innerhalb der diinneren Schichten (~10 pm gegeniiber 12 bzw. 15 pm bei ge-
ringerem Pt-Gehalt) hervorgerufen werden, was zu einer partiellen Blockierung der Reaktionsober-
fliche und somit zu einem geringeren Reaktionsumsatz fiihren kann. Die Ergebnisse zeigen, dass ein
mittlerer Pt-Gehalt (30—40 Gew.% Pt/C) ein glinstiges Verhéltnis von Katalysatornutzung, Struktur-
stabilitdt und Massentransport aufweist und fiir weitere Arbeiten als Standardreferenz herangezogen
werden kann.
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1.2 Arbeitspaket 2: Erste EPD-gestiitzte Beschichtungen mit ausgewihlten Kombinationen
von Aktivmaterialien (Trigern, getrigerten Katalysatoren, lonomeren) (FE1)

Zur Vorbereitung der Versuche erfolgte zunichst die kolloidchemische Aufarbeitung kommerziell
verfligbarer Tragermaterialien auf Kohlenstoffbasis: partielle Oxidation zur Erzeugung reaktiver
Oberfldchengruppen (falls erforderlich), Bestimmung des Zetapotenzials sowie der Partikelgro3e und
der Dispersionsstabilitét in Isopropanol und Isopropanol/Wasser-Gemischen. Ausgewéhlt wurden so-
wohl Varianten der ,,Vulcan*“-Reihe (Cabot) als auch der ,,Ketjenblack“~-Materialien (Nouryon), da
beide Rufe als Tréiger industriell erhéltlicher Elektrokatalysatoren auf Platinbasis im Einsatz sind.
Diese Tragermaterialien konnten nach der Vorbehandlung gemeinsam mit lonomer-Lésungen auf
Nafion- oder Aquivion-Basis in Isopropanol dispergiert werden. Zetapotenzial und Partikelgrof3e
konnten dabei auf Werte eingestellt werden, die aus Vorversuchen zur elektrophoretischen Kohlen-
stoffabscheidung auf leitfahigen Substraten als geeignet identifiziert worden waren [2]. Es stellte sich
auBBerdem dabei heraus, dass einige der kommerziell erhéltlichen Materialien keine eigene oxidative
Vorbehandlung bendtigen (etwa ,,Ketjenblack EC-300J%), um das gewiinschte Verhalten in Disper-
sion zu zeigen. Fiir die elektrophoretische Abscheidung auf elektronisch nicht leitfadhigen Substraten
miissen diese auf geeignete metallische Trager montiert werden, um das fiir die Abscheidung erfor-
derliche homogene elektrische Feld auftbauen zu konnen. Dazu wurde einerseits eine geeignete Kup-
ferfolie identifiziert, die mit leitfahigem Klebstoff auf Membranen oder Folien angebracht und auch
wieder entfernt werden kann. Andererseits wurde der Umgang mit den Membranen selbst (Vorbe-
handlung, Reinigung, Quellung) im Zusammenhang mit der Montage der Kupferfolie sowie der nach-
folgenden Trocknung als Prozedur erfolgreich erprobt. Mit den so vorbereiteten Dispersionen und
Membranen konnten Co-Abscheidungen von Trigermaterialien und Ionomeren realisiert werden, die
als Vorbereitung auf spitere Gradierungsversuche mit einem breiten Spektrum von Abscheidezeiten
und Abscheidespannungen unter Gleichstrombedingungen (DC) durchgefiihrt wurden. Da die einge-
setzten lonomere auf Sulfonsdurebasis negativ geladen sind, erfolgt die Abscheidung der damit durch
Adsorption belegten Kohlenstoffpartikel stets auf der positiv geschalteten Elektrode. EPD auf den
nicht elektronisch, aber protonenleitfahigen Nafion-basierten Membranen konnte dabei (wie fiir die
spitere Anwendung in Brennstoffzellen erforderlich) in Schichtdicken rund um 10 Mikrometer rea-
lisiert werden, wenn Abscheidezeiten und Badspannungen entsprechend angepasst wurden. Das Zeta-
potenzial der Trigermaterialien in Dispersion sollte dabei einen Wert um -30 mV besitzen, um die
notwendige Balance zwischen der erforderlichen Stabilitdt in Dispersion und der Moglichkeit zur
Abstreifung von Liganden bei der Schichtbildung zu gewihrleisten. Als Gegenelektrode im Bad be-
wihrte sich austenitischer Edelstahl, der unter den gewéhlten Bedingungen korrosionsstabil ist und
wihrend des Abscheideprozesses keine Gasentwicklung zeigt (etwa durch Wasserstoffbildung).
Schematisch stellt sich der Gesamtaufbau wéhrend der Abscheidung so dar:

@ - E >30 Vicm >0
o I
& 4 "_“_- + — o

Nafion
copper deposit

Abbildung 3: Schema der Co-Abscheidung von kolloidchemisch stabilisierten Kohlenstoffpartikeln und lonomer-Einheiten auf einer

protonenleitenden Membran, montiert auf Kupferfolie. Dunkelgrau: Kohlenstoffpartikel. Griin: lonomer, frei und an Trégerpartikel
adsorbiert. Rot: assoziierte Wolke aus positiven Gegenionen, im elektrischen Feld polarisiert
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Die so abgeschiedenen Schichten auf der Elektrolytmembran erwiesen sich auch nach dem Trocknen
als mechanisch stabil, zeigten sehr gute Haftung auf der Membran und erschienen in Kontaktwinkel-
messungen aullerordentlich hydrophob, obwohl die sehr polaren lonomer-Einheiten in der erzeugten
Schicht ebenfalls prasent sind. Dieses eher als ,,superhydrophob® zu bezeichnende Verhalten ist wahr-
scheinlich auf die nanostrukturierte Oberflache der Schichten zuriickzufiihren (Cassie-Effekt), die
durch die Abmessungen der Primérpartikel in der Dispersion geprégt ist. Durch Brechen der Schich-
ten nach Kiihlung in fliissigem Stickstoff konnten Querschnittsflichen freigelegt werden, die in vielen
Fillen eine eher kolumnare Struktur aufweisen — ebenfalls ein Hinweis darauf, dass die Partikel aus
der Dispersion einzeln abgeschieden werden und nicht etwa bereits in der Dispersion homogen ag-
glomerien.

Abbildung 4 Links: per EPD abgeschiedenes Co-Deposit (oben) aus Vulkan-Trager und Nafion-lonomer auf Nafion-Membran (un-
ten); Wassertropfen auf hydrophober Schicht (rechts)

Es zeigte sich allerdings, dass je nach Membrantyp, Tragertyp und Hersteller die Abscheideparameter
(Zeiten, Badspannungen...) stets neu justiert und angepasst werden mussten, um die gewiinschten
Schichtdicken zu erzielen. Das deckt sich mit der aus der Literatur bekannten Tatsache, dass die in-
nere Struktur der Membranen vom Nafion-Typ sehr komplex ist und stark von der Vorgeschichte und
Vorbehandlung abhéngig ist [3,4,5]. In Brennstoffzellen werden MEAs erheblichen mechanische Be-
lastungen ausgesetzt, sowohl bei der Montage als auch wihrend des Betriebes. Um vor diesem Hin-
tergrund Haftung und Stabilitdt der abgeschiedenen Schichten zu quantifizieren, wurden Dornbiege-
tests in Anlehnung an ISO 1519 durchgefiihrt. Dabei zeigt sich, dass bis hinunter zu den kleinsten
Dorndurchmessern weder Ablosung der Schicht noch Bruch oder Risse beobachtet wurden:

S

Abbildung 5 Dornbiegetests mit unterschiedlichen Dorndurchmessern

Als genereller Trend bei systematischer Variation der Abscheidebedingungen wurde ermittelt, dass
die ,,Ketjen“-Reihe bei deutlich geringeren Badspannungen abgeschieden werden konnte als die
»Vulcan“-Reihe von Trigermaterialien. Dieses Verhalten kann einerseits auf unterschiedliche elekt-
rophoretische Mobilitdt zuriickgefiihrt werden, andererseits aber auch durch unterschiedlich starke
Anhaftung der Ionomere auf der Oberfliche, die ja beim Schichtaufbau teilweise die Oberflidche wie-
der verlassen miissen. In diesem Zusammenhang wurde bereits bei der Vorbereitung (s.o0.) festge-
stellt, dass die ,,Ketjen“-RufB3e sich in der Oberflichenchemie deutlich von den ,,Vulcan‘“-Ruflen un-
terscheiden. Da die direkte Abscheidung auf die Membranen unmittelbar erfolgreich war, wurde auf
die eigentlich geplanten vorgeschalteten Experimente zur Abscheidung auf Transferfolien verzichtet,
zumal erste Vorversuche zeigten, dass auch bei robuster oxidativer Aktivierung von Teflon-basierten
Folien kaum EPD zu beobachten war. Der vollstindige Mangel an elektrischer Leitfdhigkeit (sowohl
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fiir Elektronen als auch fiir Ionen) konnte unter den gegebenen Bedingungen auch nicht durch den
Einsatz groferer Feldstiarken kompensiert werden. Die fiir Experimente mit Transferfolien urspriing-
lich vorgesehenen Kapazititen im AP wurden daher alternativ genutzt, um einen grof3eren Parame-
terraum in der Direktabscheidung auf der Elektrolytmembran untersuchen zu konnen. Als Referenz-
punkt fiir Abscheidungen haben sich in den Experimenten Badspannungen von 60 V bei einem
Elektrodenabstand von 1 cm herauskristallisiert (Feldstdrke entsprechend 6 kV/m). Die Abscheide-
dauer betriagt dann etwa 15 Minuten, um die gewlinschten Schichtdicken von ca. 10 Mikrometern zu
erreichen; wie erwidhnt muss die Abscheidedauer dabei allerdings jeweils auf den eingesetzten
Membrantyp angepasst werden. Die zur Abscheidung eingesetzte Dispersion sollte zudem ein Zeta-
potenzial von etwa -30 mV aufweisen und kontinuierlich aufgefrischt werden; diese Ergebnisse wur-
den Ende 2024 in einem open-access-Artikel veroffentlicht [6], in dem auch weitere Details der Ab-
scheideversuche dargestellt sind. In Versuchen zur Abscheidung auf groBflichigere Substrate (wie
sie fiir den Einsatz in Brennstoffzellen ben6tigt werden) zeigten sich erhebliche und daher nicht tole-
rable laterale Inhomogenitdten in der Schichtdicke, die offenbar mit Aggregations- und Sedimentati-
onseffekten im Volumen des Beschichtungsbades zusammenhéingen. Um die Auswirkung solcher
Effekte auf die EPD zu unterdriicken, wurde eine Abscheidezelle mit vertikal angebrachten Elektro-
den entwickelt und als Prototyp durch 3D-Druck aus 16semittelresistentem Kunststoff erzeugt. Die
Abscheidung in dieser Zelle erfolgt auf der oben liegenden Elektrode, d.h. gegen die Gravitation.
Sedimentationseffekte konnten so in dieser Zelle erfolgreich unterdriickt werden, so dass auch Be-
schichtungen groBerer Substrate durchgefiihrt werden konnten.

Abbildung 6 Durch 3D-Druck erzeugte EPD-Zelle zur (vertikalen) Abscheidung gegen die Sedimentationsrichtung

Unter Nutzung solcher Zellen mit horizontaler Membranordnung und Abscheidung gegen die Sedi-
mentationsrichtung wurden die Abscheideparameter wieder systematisch variiert und fiir unter-
schiedliche Material/Membranvarianten erfasst. Als Beispiel zeigt die folgende Abbildung links die
Ergebnisse fiir Ketjen-Tréager auf einer Nafion117-Membran und rechts die Daten fiir Vulcan-Tréger,
ebenfalls auf Nafion117. Es wird unmittelbar deutlich, dass sowohl mit zunehmender Abscheidedauer
als auch mit zunehmender Badspannung die Schichtdicke anwéchst:

thickness / um

thickness / um

Abbildung 7 Abscheideparameter und Schichtdecke fuir Ketjen-Trager (links) und Vulcan-Trager (rechts), beide abgeschieden auf
Nafion117
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Abscheidungen in reinem Isopropanol als Losungsmittel bergen das Risiko, dass die Gegenwart ak-
tiver Redoxkatalysatoren zur Entflammung des Losungsmittels fiihrt; aulerdem werden durch wech-
selnde Mengen an Ionomerlosung unterschiedlich groBe Wassermengen in das System eingebracht.
Daher wurde iiberpriift, in welchem Konzentrationsbereich Wasser im System toleriert wird. Es
stellte sich heraus, dass elektrophoretische Abscheidung bis zu Wassergehalten moglich war, die in
etwa der azeotropen Zusammensetzung (30 mol% Wasser in Isopropanol) entsprechen. Gasentwick-
lung durch Wasserzersetzung wurde in diesem Bereich visuell nicht beobachtet; auch die flieBenden
Strome wihrend der Abscheidung waren so klein, dass keine nennenswerten elektrochemischen Pa-
rallelprozesse zu erwarten sind. Beim Wechsel des Membrantyps (insbesondere hinsichtlich der
Schichtdicke) stellte sich heraus, dass die fehlende mechanische Stabilitédt sehr diinner Varianten die
Abscheidung erschwerte. Durch Anpassung des Verfahrens zur Hinterlegung mit Kupferfolie und
angepassten Handhabungs-schritten konnte dieses Problem iiberwunden werden; allerdings gilt auch
hier, dass jeder Membrantypus sein eigenes Profil an geeigneten Abscheidezeiten und Abscheide-
spannungen besitzt. Nach Abschluss der vorbereitenden Arbeiten wurden Abscheideversuche mit
kommerziell verfiigbaren Elektrokatalysatoren durchgefiihrt. Dabei stellte sich einerseits heraus, dass
bei nicht zu hohem Platin-Gehalt die Ergebnisse aus den Vorversuchen iibertragbar waren und auch
das antizipierte Problem der Entflammbarkeit keine besondere Rolle spielte, nachdem alle Verfah-
rens-schritte so optimiert wurden, dass die Katalysatoren in allen Verfahrensschritten vor der finalen
Trocknung vollstdndig befeuchtet vorliegen. Die Moglichkeit elektrophoretischer Co-Abscheidung
von Elektrokatalysatoren und Ionomeren direkt auf die Elektrolytmembran war damit zu diesem Pro-
jektzeitpunkt bereits demonstriert.

1.3 Arbeitspaket 3: Morphologische Charakterisierung von EPD- und homogenen Referenz-
KKS (FE1, FE2)

Ausgewihlte Abscheidungen wurden elektronenmikroskopisch im Querschnitt untersucht, um so-
wohl die Struktur und Porositét zu untersuchen als auch die Zusammensetzung per EDX zu bestim-
men. RegelmiBige Schichtdickenbestimmungen durch Elektronenmikroskopie sicherten dabei die
Reproduzierbarkeit der Abscheidungen und erlaubten Riickschliisse auf die Homogenitét der Schich-
ten. Dazu wurden aus den erfolgreich abgeschiedenen Schichten aus Trigermaterial oder Platin-hal-
tigem Katalysator durch Kryobruch in fliissigem Stickstoff Querschnittflichen freigelegt. Die chemi-
sche Zusammensetzung wurde durch EDS mapping und/oder EDS-Profile im Elektronenmikroskop
bestimmt. Dazu wurde zunédchst durch Monte-Carlo-Simulation die effektive ortliche Auflosung im
EDS-Verfahren ermittelt (ca. 400 nm), wiahrend die laterale Bildgebung durch SEM je nach einge-
setztem Instrument eine Aufldsung bis etwa 10 nm gestattet. Bei Katalysator-Schichtdicken von ca.
10 Mikrometern kann unter diesen Bedingungen so auch ausgeschlossen werden, dass EDS-Signale
aus dem Membran-Substrat systematisch das Ergebnis von line-scans durch die Schichten verfal-
schen.

000 ¥ St B0 ot

Abbildung 8 Monte-Carlo-Simulation der Eindringtiefe des Elektronenstrahls (4 keV, 10nm spotsize) in die Nafion-Membran bei der
EDS-Analyse.
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Zur Untersuchung der Porositit wurden Probenabschnitte der freigelegten Querschnittflichen in Epo-
xidharz eingebettet, gefolgt von metallographischer Standard-Aufarbeitung. Nach Abbildung der so
erhaltenen ebenen Oberflachen mit hochauflésendem SEM ist der Kontrast zwischen Hohlraum
(Harz) und Katalysatorpartikel hinreichend groB, um Porositidtsanalysen mit geeigneter Software
(etwa ImageJ) durchzufiihren. Fiir besonders gut definierte Schnitte wiirde sich in diesem Zusam-
menhang die Arbeit mit einem Focused lon Beam — Instrument (FIB) anbieten. Um den integralen
Ionomergehalt in den abgeschiedenen Proben zu ermitteln, wurde zusétzlich ein infrarotspektrosko-
pisches Verfahren erarbeitet. Dazu wurde im ATR-Verfahren bei bekannter Eindringtiefe der IR-
Strahlung in die hinreichend dicke Schicht zunédchst eine Kalibrationsreihe erstellt. Mit den so erstel-
len Daten konnte dann der im Rahmen der Eindringtiefe integrale Fluor-Gehalt in den abgeschiede-
nen Schichten unabhingig vom Fluorgehalt des Membran-Substrats ermitteln werden (natiirlich im-
mer bei hinreichender Schichtdicke, um Verfalschungen durch das ebenfalls fluorhaltige Substrat zu
vermeiden). Dabei stellte sich heraus, dass der Fluor-Gehalt eine Funktion der Abscheideparameter
(insbesondere der Badspannung) ist, was eine Grundvoraussetzung fiir die Erzeugung gradierter Ka-
talysatorschichten ist. Versuche, die Gesamtzusammensetzung der abgeschiedenen Schichten durch
Thermogravimetrie und Differential-Thermoanalyse zu ermitteln, erwiesen sich dagegen als nicht
reproduzierbar und wurden nicht weiter verfolgt.

1.4 Arbeitspaket 4: Ex-situ Dispersionsstabilitit und elektrische Charakterisierung von ho-
mogenen Referenzkata-lysatorschichten und EPD-Katalysatorschichten (FE2)

Im Fokus von Arbeitspaket 4 stand die Untersuchung der Dispersionsstabilitét von Katalysator-Iono-
mer-Alkohol-Wasser-Gemischen mit unterschiedlichen Losungsmittelanteilen sowie die elektrische
Charakterisierung der daraus hergestellten homogenen Referenzkatalysatorschichten und EPD-
Schichten.

Analyse der Dispersionsstabilitit:
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XCT2R)
50 4

40 4
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Zeta Potential [mV]
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Abbildung 9 Einfluss verschiedener aliphatischer Alkohole auf das Zetapotential von XC72R.

Der Einfluss verschiedener niedermolekularer aliphatischer Alkohole auf die Stabilitidt Kohlenstoff-
dispersionen wurde mittels Zeta-Potenzialmessungen untersucht. Dabei wurde das Zetapotenzial in
Abhingigkeit vom pH-Wert und vom Alkoholanteil bestimmt. In reinem Wasser erreicht das Zeta-
potenzial mit +32,82 mV einen Maximalwert, was auf eine gute Stabilisierung der Dispersion durch
elektrostatische AbstoSung hinweist. Bei Zusatz von 22 Vol.-% n-Propanol (NPA/H-0) kehrt die La-
dung des Dispersionssystems ins Negative (-6,86 mV), ebenso bei einem entsprechenden Anteil Isop-
ropanol (IPA/H:0, -10,75mV). In reinem Isopropanol ist das Zetapotenzial geringfiigig positiv
(+3,70 mV). Diese Ergebnisse zeigen, dass ein steigender Alkoholanteil die elektrostatische Stabilitat
der Dispersion reduziert und sogar eine Ladungsumkehr hervorrufen kann. Die Ursache liegt in der
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verdnderten Polaritdt des Losungsmittels und der damit verbundenen Wechselwirkung zwischen lo-
nomer- und Katalysatorpartikeln. Zur weiteren Untersuchung wurden Nafion-117-Membra-
nen (180 um) mit den hergestellten Katalysatorschichten beschichtet, gerollt, in deionisiertem Wasser
konditioniert und im nassen Zustand montiert. Nach dem Trocknen zeigten die Schichten eine glatte
Oberfldche und waren fiir elektrische Messungen geeignet.

Tabelle 1 Ubersicht der Probenliste fiir de Charakterisierung der elektrischen Leitfahigkeit von Schichten.

Triger BET [m?/g] Spannung [V] Zeit [min] Dicke [pm]

XC7:2R 232 60 15 20
XC72R 232 60 15 20
XC72R 232 80 15 25
XC72R 232 100 7 30
Ketjen Black 300 800 60 15 20
Ketjen Black 300 800 80 15 25
Ketjen Black 300 800 100 7 30

Fiir die elektrochemische Charakterisierung wurden die mit Katalysatorschichten versehenen PEM-
Membranen zunédchst angefeuchtet, in die Messzelle eingebaut und anschlieBend im montierten Zu-
stand getrocknet, um eine glatte und ebenméaBige Oberflache der Probe zu gewahrleisten.

Jede Probe wurde anschlieBend an zwei unterschiedlichen Positionen untersucht. Dabei kamen zwei
elektrochemische Messmethoden — Gleichstrommessung (DC) und Wechselstromimpedanzspektro-
skopie (AC/EIS) — zum Einsatz. Sdmtliche Messungen wurden unter Raumtemperaturbedingungen
durchgefiihrt, wobei jede Einzelmessung pro Position und Methode dreimal wiederholt wurde, um
die Reproduzierbarkeit der Ergebnisse sicherzustellen.

Tabelle 2 Ubersicht der Probenliste fiir de Charakterisierung der elektrischen Leitfahigkeit von Schichten.

Schicht Triger BET [m?/g] Spannung [V]  Zeit [min] Dicke [pm] Bela-

K6 _10 24 Ketjen  Black 1250 60 10 5,6 1,74

K6 15 10 Ketjen  Black 1250 60 15 8,5 1,18

Ketjen  Black 1250 60 15 7 1,56
600

Ketien  Black 800 60 15 8,5 1,5
300

Ketien  Black 800 60 15 7,5 1,42
300

Ketjen  Black 800 60 20 9 1,43
300

K3 20 24 Ketjen  Black 800 60 20 8 1,43
300

Elektrische Charakterisierung der Schichten:
Die Schichten wurden an zwei verschiedenen Positionen mittels zweier elektrischer Messverfahren

(DC und AC/EIS) charakterisiert. Jede Messung wurde dreifach wiederholt, um eine hohe Reprodu-
zierbarkeit zu gewéhrleisten.
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Abbildung 10 Elektrische Leitfahigkeit von XC72R + lonomer Schichten (Nicht auf Schichtdicke normiert).

Die Messergebnisse zeigen, dass der spezifische Flichenwiderstand (Rsq) mit zunehmender Schicht-
dicke deutlich abnimmt. Gleichzeitig nimmt auch die Standardabweichung der Messwerte bei dicke-
ren Schichten ab, was auf eine verbesserte Homogenitdt und Reproduzierbarkeit der Schichtbildung
hinweist. Die Proben V60 15 1und V60 15 2, die unter identischen Abscheidebedingungen herge-
stellt wurden, zeigen eine sehr gute Ubereinstimmung der Messergebnisse. Die Vergleichsmessungen
mittels Gleichstrom- (DC) und Wechselstromverfahren (AC/EIS) ergaben konsistente Resultate, so-
dass beide Methoden als zuverldssig und gegenseitig validierend bewertet werden kénnen. Es ist zu
beachten, dass alle Messungen unter Raumbedingungen (Temperatur und relative Luftfeuchtigkeit)
durchgefiihrt wurden. Entsprechend ist die protonische Leitfahigkeit der Schichten in diesem Zustand
sehr gering, was bei der Interpretation der absoluten Leitfdhigkeitswerte berticksichtigt werden muss.

DC: ,reine" elektronische Leitfahigkeit AC: Misch-Leitfahigkeit (elektronisch + ionisch)
1800 - : T 1800

1600 - 1600
1400 1400 1240
1200 - 1200

] AC method |
1409 DC method

™% 1000 ;-‘E' 1000 +
o -

= 800 ¥ 800}
e 4

" 600 600 -

400 400 +

200 + 200 -

0 0
KB0_15 K80_15 K100_7 K60_15 K80_15 K100_7
Layers on Nafion 117 Layers on Nafion 117

Abbildung 11 Elektrische Leitfahigkeit von KetjenBlack + lonomer Schichten (nicht auf die Schichtdicke normiert).

Fiir die auf Ketjen Black 300 und Vulcan XC72R basierenden Katalysatorschichten wurde ein deut-
licher Einfluss der Schichtdicke auf den spezifischen Flichenwiderstand (R.q) beobachtet. Mit zu-
nehmender Schichtdicke nahm Ryq kontinuierlich ab, was auf eine verbesserte elektrische Vernetzung
der leitfahigen Partikel innerhalb der Schichtstruktur hinweist. Bei einer Schichtdicke von
etwa 20 um zeigten die Ketjen- und Vulcan-basierten Schichten vergleichbare R,q-Werte. Bei grof3e-
ren Schichtdicken beziehungsweise hoheren Abscheidespannungen jedoch fiel Rsq bei Ket-
jen Black 300 deutlich stérker ab als bei Vulcan XC72R. Dieses Verhalten ldsst auf Unterschiede in
der Partikelmorphologie und der resultierenden Netzwerkbildung schlieBen, die den Elektronentrans-
port innerhalb der Schicht beeinflussen. Die durchgefiihrten Gleichstrom- (DC) und Wechselstrom-
messungen (AC/EIS) lieferten iibereinstimmende Ergebnisse, was eine hohe Zuverldssigkeit der
Messergebnisse und eine gute Reproduzierbarkeit der Messmethoden bestétigt.
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Abbildung 12 Elektrische Leitfahigkeit von KetjenBlack + lonomer Schichten (nicht auf die Schichtdicke normiert).

Fiir die neu hergestellten Katalysatorschichten mit geringerer Schichtdicke (6—9 um) wurden spezi-
fische Flachenwiderstinde (Rsq) gemessen, die vergleichbar oder sogar niedriger sind als jene der
dickeren Referenzschichten mit 20 um. Dieses Ergebnis deutet darauf hin, dass eine Reduktion der
Schichtdicke nicht zwangslaufig zu einer Verschlechterung der elektrischen Leitfahigkeit fiihrt, so-
fern eine homogene Partikelvernetzung gewéhrleistet ist. Dariiber hinaus ergaben die AC-Messungen
(EIS) insgesamt geringere Riq-Werte als die entsprechenden DC-Messungen. Dies ldsst sich auf den
zusitzlichen Beitrag der protonischen Leitfahigkeit des Ionomers und der Membran zuriickfiihren,
der bei Wechselstromsignalen wirksam wird. Weder die Variation der Abscheidezeit im Bereich
von 10 bis 20 Minuten noch die Art des verwendeten Ketjen-Tridgermaterials zeigten einen signifi-
kanten Einfluss auf die gemessenen Widerstandswerte. Dies deutet darauf hin, dass innerhalb dieses
Parameterbereichs die Schichtstruktur stabil bleibt und der elektrische Transport primar durch die
intrinsischen Materialeigenschaften bestimmt wird
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Abbildung 13 Spezifische Leitfahigkeit (KetjenBlack) DC- und AC-Methode (normiert auf die Schichtdicke).

Bei den auf Ketjen Black 300 basierenden Katalysatorschichten wurde beobachtet, dass die spezifi-
sche Leitfahigkeit mit zunehmender Schichtdicke beziehungsweise mit hoherer Abscheidespannung
ansteigt. Die zugrunde liegenden Ursachen dieses Effekts sind bislang nicht eindeutig geklart. Mog-
licherweise fiihrt die hohere Abscheidespannung zur Ausbildung dichterer und gleichmaBigerer
Schichtstrukturen, wodurch der Kontakt zwischen den leitfdhigen Partikeln verbessert und der Elekt-
ronentransport erleichtert wird.
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Abbildung 14 Spezifische Leitfahigkeit DC- und AC Methode (normiert auf die Schichtdicke).

Fir die neuen, diinneren Katalysatorschichten (69 um) wurden spezifische Flachenwider-
stande (Ryq) ermittelt, die mit denen der 20 um dicken Referenzschichten vergleichbar oder sogar
geringer sind. Aus der Kombination des niedrigeren Ryq und der etwa 2,5-fach geringeren Schichtdi-
cke ergibt sich fiir die neuen K3 15-Schichten eine rund 3,2-fach hohere spezifische Leitfahigkeit im
Vergleich zu den urspriinglichen K3 15-Schichten. Die mit Wechselstrom durchgefiihrten EIS-Mes-
sungen zeigen insgesamt hohere spezifische Leitfahigkeiten als die DC-Messungen, was analog zu
den niedrigeren Ryq-Werten zu sehen ist. Dies ist auf den zusétzlichen Beitrag der protonischen Leit-
fahigkeit des lonomers und der Membran bei AC-Anregung zuriickzufiihren, der bei reinen DC-Mes-
sungen nur eingeschrinkt erfasst wird. Fiir Nafion-basierte Katalysatorschichten mit unterschiedli-
chen Triagern zeigten sich folgende charakteristische Trends:

e Vulcan XC72R: Der spezifische Flachenwiderstand (Ryq)) nimmt mit zunehmender Schicht-
dicke ab, ebenso die Standardabweichung der Messwerte. Zwei unter identischen Bedingun-
gen hergestellte Proben (V60 15 1 und V60 15 2) zeigten iibereinstimmende Ergebnisse.
DC- und AC-Messungen lieferten vergleichbare Resultate.

e Ketjen Black 300: Auch hier verringert sich Ryq) mit zunehmender Schichtdicke. Bei einer
Schichtdicke von 20 um erreichen Ketjen- und Vulcan-Schichten dhnliche Ryq)-Werte, je-
doch fillt der Widerstand bei Ketjen bei weiter wachsender Dicke bzw. hoherer Abscheide-
spannung stirker ab als bei Vulcan XC72R. Die Ergebnisse aus DC- und EIS-Messungen
stimmen gut tiberein.

Schlussfolgerungen aus den elektrischen Untersuchungen:

Die spezifische Leitfahigkeit der mit Vulcan XC72R hergestellten Schichten zeigt eine weitgehende
Unabhingigkeit von der Schichtdicke. Im Gegensatz dazu steigt die spezifische Leitfdhigkeit der
Ketjen-Black-Schichten mit zunehmender Schichtdicke bzw. mit héherer Abscheidespannung signi-
fikant an. Diese Ergebnisse deuten darauf hin, dass die Leitfdhigkeitsmechanismen in Ketjen-basier-
ten Katalysatorschichten stidrker von der Netzwerkbildung zwischen Partikeln und Ionomer beein-
flusst werden als in den Vulcan-basierten Systemen.

1.5 Arbeitspaket 5: EPD-Schichten mit Zusammensetzungsgradienten (FE1)

Die in den AP 2 und 3 ermittelten Zusammenhinge zwischen Abscheideparametern und Schichtzu-
sammensetzung stellen die Datenbasis dar, mit der sich Schichteigenschaften planen und program-
mieren lassen. Sie wurde durch entsprechende Variation von Badspannung, Pulsparametern und
Taktzeiten genutzt, um gradierte Schichten beziiglich der Zusammensetzung zu erzeugen. Da die
Tests in MEAs bei der FE 2 hinreichend gro3e Membranflichen bendtigen, wurde die elektrophore-
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tische Abscheidezelle zunichst aufskaliert. Nach Einweisung der Projektmitarbeiterin in die vorhan-
denen 3D-Druck-Einrichtungen der FH Miinster (,,Maker Space*) konnten die neuen Zelltypen dann
selbststandig designt und erzeugt werden. Zur vollstindigen Nutzung des aus den vorherigen Unter-
suchungen verfiigbaren Parameterraums wurde von einfachen DC-Abscheidungen auf gepulste Ver-
fahren umgestellt — beginnend mit einfachen linearen Rampen der Badspannung, gefolgt von einfa-
chen Rechteckpulsen zwischen der Nulllinie und der eingestellten Badspannung. Dabei wurden
unterschiedliche Pulsfrequenzen und ,,duty cycle* (an/aus-Verhiltnisse) erprobt. In diesem Zusam-
menhang kamen sowohl Dispersionen reiner Kohlenstofftriger als auch kommerzieller Katalysator-
pulver zum Einsatz. Da aus den vorherigen Versuchen bekannt war, dass Badspannungen von 60 V
bei Elektrodenabstinden von 1 cm reproduzierbar zu den besten Ergebnissen flihrten, wurden Ram-
pen iiber die unter diesen Randbedingungen typischen Abscheidezeiten programmiert, sowohl abstei-
gend als auch aufsteigend, wie in der folgenden Abbildung dargestellt:
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Abbildung 15 Abscheidungen mit Gradienten der Badspannung — aufwarts oder abwérts mit Ziel 60 V

Beziiglich der Morphologie der Schichten zeigte sich in diesen Arbeiten, dass Rampen der Badspan-
nung, die mit kleinen Spannungen beginnen, eher diinne und unregelmaBig geformte Abscheidungen
erzeugen. Beginnt man dagegen mit hohen Badspannungen, die wéhrend des Beschichtungsprozesses
abnehmen, erhélt man ein viel homogeneres Produkt.

Ramp up 0-60V Ramp down 120-60

Abbildung 16 Katalysatorschichten durch Abscheidung unter Nutzung unterschiedliche Gradienten in der Badspannung. Skalie-
rungsbalken: 10 Mikrometer

Diese Umstidnde deuten darauf hin, dass die primére Katalysator-Schicht auf der elektronisch zu-
néichst nicht leitfdhigen Membran besonders dann gut haftend abgeschieden wird, wenn hohe Bad-
spannungen vorliegen; die weiteren Lagen konnen sich dann auf dieser nun elektronisch leitfahigen
ersten Schicht offenbar leichter niederlegen. Diese Beobachtung deckt sich mit dem Modell von Falk
[7], in dem wihrend der EPD {iber einer permselektiven Membran laterale Feldgradienten auftreten,
die zu elektroosmotischer Stromung iiber und in die nicht leitfdhigen Bereiche der Membran fiihren,
so dass in der Folge auch dort Abscheidung erfolgen kann. Diese Vorginge sind um so intensiver, je
groBer die Feldstirke in der Nachbarschaft der Membran ist. Eine groBBe Feldstirke zu Beginn des
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Abscheideprozesse sorgt so fiir die homogene Belegung mit einer dann leitfahigen Schicht, auf der
die weitere Abscheidung erfolgen kann. Ist die Feldstirke zu Beginn des Prozesses dagegen eher zu
niedrig, erfolgt lediglich Abscheidung auf den ionenleitenden Kanélen, von denen aus dann weiteres
eher ungleichmifBiges Schichtwachstum erfolgt. Aus den EDX-scans und EDX-maps der unter ram-
ping-Bedingungen abgeschiedenen Schichten ergab sich, dass unabhingig von den Abscheidedetails
Platin gleichméBig verteilt vorliegt (also keine Umverteilung der Platin-Nanopartikel erfolgt), der
Fluor-Gehalt aber (der vor allem mit dem Ionomer-Gehalt korreliert), stets einen Gradienten aufweist,
der von der Membran-Seite (hoher Gehalt) zur Oberfléche (niedrigerer) Gehalt weist, also in die er-
wiinschte Richtung. Im Ergebnis heif3t das, dass die mit Pt belegten Kohlenstoffpartikel des Elektro-
katalysators sich unter EPD nicht verdndern, sondern aus der Dispersion heraus als Einzelpartikel in
der wachsenden Schicht abscheiden. Es ist daher zu erwarten, dass die elektrokatalytische Aktivitét
der Partikel selbst nicht beeinflusst wird. Der F-Gehalt der Schicht hat dagegen zwei Quellen: einer-
seits tragen die Katalysatorpartikel auf ihrer Oberfliche adsorbiertes lonomer teilweise in die Schicht
ein, aber andererseits wird auch freies lonomer aus der Dispersion heraus als Co-Abscheidung ein-
gebaut. Da die elektrophoretische Mobilitédt der kleineren Polymerpartikel hoher sein diirfte als die
der groferen und erheblich massiveren Katalysatorpartikel, ist eine Verdanderung der Einbauverhalt-
nisse je nach Feldstirke zu erwarten — und wird auch beobachtet. Damit ist eines der wesentlichen
Projektziele dokumentiert worden, nidmlich die EPD-basierte Erzeugung von Elektroatalysator-
schichten mit Gradienten der Zusammensetzung in einem einzigen Abscheideschritt.

Abbildung 17 Links: Gleichmé&Rige Pt-Verteilung in der abgeschiedenen Schicht; rechts: lonomer-Gradient, dargestellt an Hand des
F-Profils in der Schicht (linke Seite: Membran, rechte Seite: Oberflache).

Weitere Versuche, in denen die Spannungsgradienten durch Pulse unterschiedlicher Frequenz und
unterschiedlicher Dauer ersetzt wurden, fiihrten allerdings weder zu einer systematischen und signi-
fikanten Verdanderung der Morphologie noch zu einer offensichtlichen Gradierung der entstehenden
Schichten. Der bei diesen Versuchen iiberpriifte Parameterraum erstreckte sich iiber den Frequenz-
bereich 1-100 Hz, duty cycles zwischen 25 und 75%, und jeweils bei Badspannungen aus dem Bereich
der in Gradientenversuchen erfolgreichen ramping-Experimente (60-80V). Im Hinblick auf das ei-
gentliche Projektziel (Erzeugung und Testung gradierter Schichten) wurden diese Ansétze daher nicht
weiter verfolgt; es bleibt aber festzuhalten, dass durch Variation der Badspannung wihrend der Ab-
scheidung Gradienten erzeug werden konnen.

1.6 Arbeitspaket 6: EPD-Schichten mit Porosititsgradienten (FE1)

Ergdnzend zu AP 5 wurde versucht, Gradienten der Porositit durch Gradierung der Abscheidepara-
meter einzustellen. Die dazu erforderliche Datenbasis ist insbesondere im AP2 erhoben worden. In
der Literatur beschriebene Verfahren zur exakten Bestimmung von Porosititen erfordern allerdings
die Priparation von vollstdndig ebenen Querschnitten, wenn verlédssliche Daten ermittelt werden sol-
len. Eine quantitative Auswertung der Porositit konnte innerhalb der Projektlaufzeit nicht realisiert
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werden, da kein hinreichend haufiger Zugriff auf die erforderlichen Verfahren zur metallographi-
schen Aufarbeitung oder ein FIB-System realisiert werden konnten (siche AP3). Eine quantitative
Bestimmung von Porositdtsgradienten in den gradierten Schichten konnte daher nicht durchgefiihrt
werden. Im Hinblick auf die in AP 5 vorgestellten Ergebnisse ist aber davon auszugehen, dass neben
dem Ionomergehalt auch die Porositét einen Gradienten aufweist, allerdings wie erwiinscht in umge-
kehrter Richtung: dichtere Schichten in der Nédhe der Membran, pordsere Schichten auf der Ober-
seite, wenn die Rampe der Badspannung ,,abwirts* eingestellt wird. Indirekt sollte ein solches Ver-
halten in den Leistungskurven bei hoher Stromdichte erkennbar sein, da ein positiver
Porositétsgradient relativ zur Membran den Transport der gasformigen Edukte und Produkte erleich-
tern sollte.

1.7 Arbeitspaket 7: CCM- und MEA-Priparation aus Referenz- und EPD-Katalysator-
schichten (FE2)

Referenz-MEAs wurden mittels eines standardisierten Ultraschallspriihverfahrens hergestellt und an-
schlieBend elektrochemisch charakterisiert. Dabei wurde ausschlieflich das Transfer- bzw. Decal-
Verfahren eingesetzt, bei dem die Katalysatorschicht zunédchst auf ein Tragermaterial aufgebracht
und anschliefend auf die Membran {ibertragen wird. Die so erzeugten Referenz-MEAs dienen als
Vergleichsbasis fiir die von FE1 mittels elektrophoretischer Abscheidung hergestellten Katalysator-
schichten, um Unterschiede in Struktur, Leitfahigkeit und elektrochemischer Performance systema-
tisch bewerten zu konnen.

Tabelle 3 Ubersicht der Probenliste fiir die in-situ elektrochemische Charakterisierung von referenzen MEAs und aus EPD.

MEAs Kathode Abschei- Kathode-Katalyst Kathode-Iono- PEM
dungsmo- mer
dus
M4567 1L: 60V 15min Constant Tanaka TEC10V50E Nafion 1100EW  Nafion
Spannung 117
U
M4568 2L: 60V 15min Constant Tanaka TEC10V50E Nafion 1100EW  Nafion
Spannung 117
U
M4569 3L: 60V 20min Constant Tanaka TEC10V50E Nafion 1100EW  Nafion
Spannung 117
U
M4564 4L: 60V 20min Constant Tanaka TEC10V50E Nafion 1100EW  Nafion
Spannung 117
U
M4565 5L: 80V 20min Constant Tanaka TEC10V50E Nafion 1100EW  Nafion
Spannung 117
U
M4566 6L: 80V 20min Constant Tanaka TECI10VS0E Nafion 1100EW  Nafion
Spannung 117
U
Referenz MEA Ka: 100 pgPt/cm? Standard Tanaka TEC10V50E Aquivion D83- Nafion
Decal 24B_830EW 117
Referenz MEA Ka: 100 ngPt/cm? Standard Tanaka TEC10V50E Aquivion D§3- Nafion
Decal 24B 830EW 117
Referenz MEA Ka: 200 pgPt/cm? Standard Tanaka TECI10VS0E Aquivion D83- Nafion
Decal 24B_830EW 117
Referenz MEA Ka: 200 ngPt/cm? Standard Tanaka TEC10V50E Aquivion D§3- Nafion
Decal 24B 830EW 117
1L: 90V_50V_2V/min_20min Constant U Tanaka TEC10V50E Nafion 1100EW  Nafion
scan rate 117
2L: 90V_50V_2V/min_20min Constant U Tanaka TEC10V50E Nafion 1100EW  Nafion
scan rate 117
3L: 80V_40V_1.6V/min_25min Constant U Tanaka TEC10V50E Nafion 1100EW  Nafion
scan rate 117
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4L: 80V_40V_1.6V/min_25min Constant U Tanaka TECI0VS0E Nafion 1100EW  Nafion
scan rate 117
5L: 100V_60V_2.7V/min_15min Constant U Tanaka TEC10V50E Nafion 1100EW  Nafion
scan rate 117
6L: 100V_60V_2.7V/min_15min Constant U~ Tanaka TEC10V50E Nafion 1100EW  Nafion
scan rate 117
8L: 90V_5min 40V _25min_Ka: 96 Ul(5 min)- Tanaka TEC10V50E Nafion 1100EW  Nafion
pgPt/cm? U2(x min) HP
9L: 90V_5min_40V_25min_Ka: 90 Ul(5 min)- Tanaka TEC10V50E Nafion 1100EW  Nafion
pgPt/cm? U2(x min) HP
10L: 90V_5min 40V _25min Ka: 154  Ul(5 min)- Tanaka TEC10V50E Nafion 1100EW  Nafion
pgPt/cm? U2(x min) HP
11L: 90V_5min 40V _20min Ka: 110  Ul(5 min)- Tanaka TEC10V50E Nafion 1100EW  Nafion
pgPt/cm? U2(x min) HP
121L: 90V_5min_40V_20min_Ka: 89 Ul(5 min)- Tanaka TEC10V50E Nafion 1100EW  Nafion
pgPt/cm? U2(x min) HP
13L: 90V_5min_40V_20min_ Ka: 71 U1(5 min)- Tanaka TEC10V50E Nafion 1100EW  Nafion
pgPt/cm? U2(x min) HP
14L: 80V_5min_60V_15min Ka: 104  Ul(5 min)- Tanaka TEC10V50E Nafion 1100EW  Nafion
pgPt/cm? U2(x min) HP
15L: 80V_5min_60V_15min_Ka: 149  Ul(5 min)- Tanaka TEC10V50E Nafion 1100EW  Nafion
ngPt/cm? U2(x min) HP
16L: 80V_S5min_60V_15min Ka: 138  Ul(5 min)- Tanaka TEC10V50E Nafion 1100EW  Nafion
pgPt/cm? U2(x min) HP

Tabelle 4 Messparameter fir die in-situ elektrochemische Charakterisierung der referenzen- und EPD MEAs.

Pol-Kurve P [bar abs] T [°C] Aa=)c RHc [%] RHa [%]

2,5 80 5 70 70
2,5 80 3 15 70
2,5 80 2 0 70
N 5 80 5 100 100

1.8 Arbeitspaket 8: Tests und Charakterisierung von MEAs aus EPD-Schichten unter
PEMFC-Betrieb (FE2)
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Abbildung 18 U/j-Kennlinien der referenzen- und EPD MEAs unter Pol 1 und Pol 4 Bedingungen.

Die Leistungsfahigkeit der untersuchten Proben in der PEM-Brennstoffzelle wurde anhand von Po-
larisationskurven bewertet. Die Messungen erfolgten unter zwei unterschiedlichen Betriebsbedingun-
gen (Poll und Pol4), deren Parameter in Tabelle 1 zusammengefasst sind. Die so gewonnenen Pola-
risationsdaten ermdglichen eine Einschidtzung der Effizienz der verschiedenen MEAs und ihres
Potenzials im Vergleich zur Referenz. Unter den Pol1-Messbedingungen zeigen die Polarisationskur-
ven deutliche Unterschiede im Leistungsverhalten der Proben. Besonders die MEA4569
(3L60V20min) erreicht die hochste Performance und iibertrifft dabei sogar die Referenz-MEA. Dies
weist darauf hin, dass die spezifischen Herstellungsparameter dieser MEA die elektrochemischen
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Prozesse in der PEMFC besonders begiinstigen, was sich in einer optimierten Katalysator-
schichtstruktur und einem verbesserten Reaktionsverlauf widerspiegelt.

Unter den verschirften bzw. gednderten Betriebsbedingungen von Pol4 verindert sich das relative
Leistungsverhalten der Proben. In diesem Fall zeigt die Referenz-MEA insgesamt bessere Ergebnisse
als die neu entwickelten Proben, wenngleich MEA4569 (3L60V20min) weiterhin die leistungs-
stiarkste der von FE1 hergestellten MEAs bleibt. Dies deutet darauf hin, dass die vorteilhaften Eigen-
schaften dieser MEA auch unter modifizierten Betriebsbedingungen wirksam bleiben, die Referenz-
probe unter Pol4 jedoch ein noch hoheres Leistungsniveau erreicht.

1.1 T ; 1.1

10/ Pol.curve 2 1o e 101 " Pol. curve 3 — TLB0VTsmin_Wase7
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Abbildung 19 U/j-Kennlinien der referenzen- und EPD MEAs (konstant Spannung U Modus) unter Pol 2 und Pol 3 Bedingungen.

Unter den Pol2-Messbedingungen zeigen die Polarisationskurven einen dhnlichen Verlauf wie unter
Pol4, wobei die Referenz-MEAs insgesamt hohere Leistungen erzielen als die neu entwickelten Pro-
ben. Innerhalb der von FE1 gefertigten MEAs bleibt jedoch die Probe MEA4569 (3L60V20min) die
leistungsstirkste Variante. Bei den Pol3-Messbedingungen erreicht MEA4569 (3L60V20min) eine
mit der Referenzprobe vergleichbare Performance. Dieses Ergebnis ist besonders vielversprechend,
da es darauf hinweist, dass diese MEA unter bestimmten Betriebsbedingungen ein mit etablierten
Referenzmaterialien gleichwertiges Leistungsniveau erzielen kann. Dies ldsst auf eine vorteilhafte
Materialzusammensetzung und/oder eine optimierte Elektroden- und Katalysatorschichtstruktur
schlieBen, die zu einer effizienten Reaktionsfithrung in der PEM-Brennstoffzelle beitragen.

50 = r r T

5 _ Corseneeme® 1 1L60VA5min_M4567
P R ——— 3L60V20min_M4569
E 25 . 5 caml )min_M4564
T e v Y iy N 5L80V20m|n M4565
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w 101 ' ] ZBT_0.1Pt_M4576

3 Nafion 1171 7BT (1Pt M4577

1 2 3 4 ZBT_0.2Pt_M4578

Polarization curve ZBT_0.2Pt_M4579

Abbildung 20 Elektrochemische aktive Oberflache der referenzen- und EPD MEAs (konstant Spannung U Modus) unter Pol 1-4 Be-
dingungen.
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Die Referenz-MEAs (Abb. 12) mit einer Pt-Beladung von 200 pgPt-cm™ weisen eine um den Faktor
1,75 hohere ECSA (cm?Pt-cm2) auf als die Referenz-MEAs mit 100 pgPt-cm™. Obwohl die elektro-
phoretisch abgeschiedenen MEAs ebenfalls eine Pt-Beladung von etwa 100 pgPt-cm™ besitzen, zei-
gen sie durchgéngig hohere ECSA-Werte als die ZBT-Referenz-MEAs (Decal) mit 100 ugPt-cm™.
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Abbildung 21 Aktivierungsverhalten der EPD-MEAs unter Pol 1-4 Bedingungen.

Ein zentrales Ziel der Untersuchungen war die Bestimmung der erforderlichen Aktivierungsdauer der
MEAs im Teststand vor der Aufnahme der Polarisationskurven. Die Ergebnisse zeigen, dass die not-
wendige Aktivierungszeit mafigeblich von der verwendeten Membran abhédngt. In der vorliegenden
Studie kam die vergleichsweise dicke Membran Nafion 117 zum Einsatz, die aufgrund ihrer groBBeren
Dicke eine verldngerte Einfahr- bzw. Konditionierungsphase der MEAs erfordert, bis ein stabiler Be-
triebszustand erreicht ist. Dieser Zusammenhang lisst sich in den aufgezeichneten Kennlinienverldu-
fen deutlich erkennen. Um den Einfluss der Membrandicke auf den Aktivierungsprozess weiter zu
quantifizieren und die Einfahrzeiten zu reduzieren, sind in einem néchsten Schritt ergdnzende Versu-
che mit diinneren Membranen geplant. Ziel ist es, den Aktivierungsprozess zu optimieren und damit
die Test- und Betriebsprozesse effizienter zu gestalten.

1.9 Arbeitspaket 9: Iterative CCM-Optimierung (FE1 und FE2)

Wihrend der Projektlaufzeit konnten MEAs bereitgestellt werden, die entweder unter DC-Bedingun-
gen oder mit Rampen der Badspannungen erzeugt wurden. Da einige dieser Proben bereits Polarisa-
tionskurven aufwiesen, die insbesondere bei hohen Stromdichten das erwiinschte Verhalten zeigten,
wurde der Fokus nicht auf die Optimierung der Einzelschritte gelegt, sondern auf Skalierbarkeit und
Ubertrag auf moglichst viele unterschiedliche Membrantypen. Die bei Projektplanung eingeplanten
iterativen Schritte zum Auffinden geeigneter Abscheidebedingungen auf Ebene der MEAs konnten
daher weitgehend iibersprungen werden.
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Abbildung 22 U/j-Kennlinien der EPD-MEAs (Konstante U Scanrate dU/dt) unter Pol 1-4 Bedingungen.

Bei den unter konstantem Spannungs-Scan (dU/dt = const., ,,constant scan rate*) (Abb. 14) elektro-
phoretisch abgeschiedenen MEAs zeigen alle Proben durchgédngig hohere U/j-Kennlinien (d. h. ho-
here Zellspannungen bei gleicher Stromdichte) als die Referenz-MEAs aus dem Decal-Prozess. Im
direkten Vergleich der Abscheidemodi deutet sich zudem an, dass der ,,constant scan rate“-Modus
fiir die Elektrophorese effektiver ist als der Modus mit konstanter Abscheidespannung, da hier insge-
samt die bessere Performance erreicht wird.
Die besten U/j-Kennlinien wurden unter den Testbedingungen von Pol curve 1 (Kathoden-Stochio-
metrie 5, 70 % rF) und Pol curve 2 (Kathoden-Stochiometrie 3, 15 % rF) gemessen. Demgegeniiber
fallen die Ergebnisse in Pol curve 4 schwicher aus; diese Kennlinie wurde jeweils zuerst aufgenom-
men, sodass die MEAs zu diesem Zeitpunkt vermutlich noch nicht vollstindig aktiviert waren. Dies
ist insbesondere plausibel, da als Membran Nafion 117 eingesetzt wurde (=175 um Dicke), welches
erfahrungsgemail eine ldngere Einlauf-/Aktivierungsphase bendtigt.

dU/dt = const.

Const U scan rate

Nafion 1171

2 3
Polarization curve

L80-40V_25m_M4883
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ZBT 0.2Pt_M4578
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Abbildung 23 Elektrochemisch aktive Oberflache der referenzen- und EPD MEAs (konstante Spannung Scanrate Modus, dU/dt =
const) unter Pol 1, Pol 2, Pol 3 und Pol 4 Bedingungen.

Die ECSA-Auswertung (Abb. 15) zeigt einen klaren Unterschied zwischen den beiden Elektropho-
rese-Modi: MEAs, die unter konstantem Scanraten-Betrieb (dU/dt = const.) abgeschieden wurden,
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weisen insgesamt hohere ECSA-Werte (cm?Pt-cm?) auf als MEAs, die unter konstanter Abscheide-
spannung hergestellt wurden. Dies spricht fiir eine effektivere Ausbildung einer elektrochemisch ak-
tiven Pt-Oberfliche bzw. eine giinstigere Katalysatorschicht-Mikrostruktur beim ,,constant scan
rate“-Ansatz. Auffillig ist zudem, dass die beiden MEAs mit der hochsten PEMFC-Performance
(M4884: 41.80-40V, 25 min; und M4885: 5L100-60V, 15 min) gleichzeitig zu den Proben mit den
hochsten ECSA-Werten gehoren. Damit zeigt sich eine konsistente Korrelation zwischen hoher
ECSA und verbesserter Zellperformance. Insgesamt deutet dies darauf hin, dass die Elektrophorese-
Abscheidungsbedingungen im Modus ,,dU/dt = const. fiir die Herstellung der PEMFC-Kathode bes-
ser geeignet bzw. ndher am Optimum sind als die Abscheidung unter konstanter Spannung.
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Abbildung 24 U/j-Kennlinien der EPD-MEASs (,,U jump*, d. h. U1 fir 5 min und dann U2 fiir x min) unter Pol 1-4 Bedingungen.

Aufgrund der im Vergleich zu den Referenz-CCMs (Decal) verbesserten PEMFC-Performance der
elektrophoretisch abgeschiedenen Kathoden auf Nafion 117 wurde die Elektrophorese im nichsten
Schritt auch auf deutlich diinnere Membranen (Nafion HP, 20 pm Membrandicke) libertragen (Abb.
16). Hintergrund ist, dass Nafion 117 mit ca. 175 pum Membrandicke aufgrund der h6heren ohmschen
Verluste die erreichbare Stromdichte begrenzt; in den U/j-Kennlinien wird typischerweise bei U =
0,2 V eine Stromdichte von maximal etwa 1,2 A-cm™ erreicht. Bei den auf der diinnen Nafion-HP-
Membran (ca. 20 um) hergestellten MEAs, die elektrophoretisch im ,,U-jump*“-Modus abgeschieden
wurden, konnte dieser erwartete Performance-Vorteil jedoch nicht realisiert werden: Alle untersuch-
ten MEAs liegen bei U = 0,2 V unter 0,2 A-cm™2. Dies deutet darauf hin, dass die Abscheidebedin-
gungen im ,,U-jump““-Modus fiir die Kathodenstruktur auf diinnen Membranen nicht geeignet bzw.
noch nicht optimiert sind (z. B. in Bezug auf Schichtmorphologie, lonomerverteilung und Kontaktie-
rung). Die bei 1 kHz bestimmten ohmschen Widerstinde (iiberwiegend protonischer Anteil; Daten
im Bericht nicht dargestellt) liegen fiir MEAs auf Nafion 117 sowohl bei elektrophoretischer Ab-
scheidung als auch bei den Standard-Decal-Referenzen jeweils bei etwa 150 mQ-cm?. Damit zeigt
sich, dass die Elektrophorese die ohmschen Verluste gegeniiber dem Decal-Prozess nicht erhoht. Bei
den MEAs auf Nafion HP ist der 1-kHz-Widerstand trotz der ca. neunfach geringeren Membrandicke
dagegen mit rund 500 mQ-cm? deutlich hoher. Dies deutet darauf hin, dass die Elektrophorese-Ab-
scheidung auf der diinnen Membran zu einer ungiinstigen Schicht-/Kontaktstruktur fiihrt, z. B. durch
eine zu tiefe Einlagerung von Pt/C in die Nafion-HP-Struktur und damit verschlechterte effektive
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Protonenleitpfade bzw. Kontaktierung. Zur Einordnung moglicher Fehlerquellen wurden alle MEAs
zusitzlich hinsichtlich H.-Durchtritt ( Daten im Bericht nicht dargestellt) sowie ,,Kurzschlussleitfa-
higkeit* (elektronische Leitfahigkeit durch die MEA, Daten im Bericht nicht dargestellt) untersucht.
Die Ergebnisse liegen insgesamt im unkritischen Bereich. Als Richtwerte wurde fiir Nafion 117 ein
Hz-Durchtritt von < 0,2 mA-cm™ (dquivalent) angesetzt (im Vergleich zu <2 mA-cm™ bei Nafion
HP, 20 um). Analog wurde fiir Nafion 117 eine Kurzschlussleitfahigkeit von < 0,2 mS-cm™ als Ziel-
wert definiert (im Vergleich zu <2 mS-cm™ bei Nafion HP, 20 um). Damit lassen sich die beobach-
teten Leistungseinbuflen der ,,U-jump“-MEAs nicht primir durch Membrandefekte (erhdhter Gas-
durchtritt) oder elektrische Kurzschliisse erkldren, sondern sind mit hoher Wahrscheinlichkeit auf die
Eigenschaften der elektrophoretisch gebildeten Kathodenschicht unter diesen Abscheidebedingungen
zuriickzufiihren.
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Abbildung 25 Elektrochemisch aktive Oberflache der referenzen- und EPD MEASs (,,U jump®, d. h. U1 fiir 5 min und dann U2 fir x
min) unter Pol 1, Pol 2, Pol 3 und Pol 4 Bedingungen.

Abbildung 17 zeigt, dass die im ,,U-jump*-Modus hergestellten MEAs auf Nafion HP (U1 fiir 5 min,
anschlieBend U2 fiir x min) durchgingig sehr niedrige ECSA-Werte aufweisen. Diese geringe elekt-
rochemisch aktive Oberflache ist konsistent mit der ebenfalls niedrigen PEMFC-Performance in den
U/j-Kennlinien: Beide Messgroflen deuten darauf hin, dass ein erheblicher Anteil des abgeschiedenen
Pt unter Betriebsbedingungen nicht zur Reaktion beitrdgt. Wichtig ist dabei, dass mittels uXRF (Ta-
belle 3) eindeutig Pt auf der Kathode nachgewiesen wurde (71-154 pgPt-cm™2, liberwiegend im Be-
reich 90—100 bzw. 150 pgPt-cm™2). Damit ist die Ursache der schwachen Performance nicht eine zu
geringe Pt-Beladung, sondern eine unzureichende elektrochemische Aktivierung/Anbindung des Pt
an die Dreiphasengrenzfliche (Pt/C—lonomer—Gas). Da die ECSA hier liber H-Adsorption bestimmt
wird (also ohne Diffusionslimitierung), spricht die niedrige ECSA besonders klar dafiir, dass Pt zwar
vorhanden ist, aber grofteils nicht zugénglich bzw. nicht ausreichend ionisch kontaktiert ist.

Als plausible Erklarung ergibt sich, dass der ,,U-jump“-Abscheidemodus und/oder die zugehorigen
Elektrophoresebedingungen fiir diinne Membranen (Nafion HP, ~20 pm) nicht geeignet bzw. noch
nicht optimiert sind. Wahrscheinlicher als ein grundsétzlicher ,,Modus-Effekt* ist eine Wechselwir-
kung mit der diinnen PEM: Pt/C-Partikel konnen bei Nafion HP leichter in/nahe die Membranstruktur
eingebracht werden (z. B. teilweise ,,eingelagert), sodass ein relevanter Anteil der Partikel nicht in
einer funktionsfahigen Kathodenmikrostruktur mit ausreichender Porositidt und Ionomerverteilung
vorliegt. In der Konsequenz bleibt dieser Pt-Anteil ,,elektrochemisch inaktiv — sowohl in der ECSA-
Messung als auch im realen Brennstoffzellenbetrieb. Damit stimmen ECSA- und U/j-Ergebnisse in
ihrer Aussage iiberein. Uber alle untersuchten Varianten ergibt sich eine konsistente Rangfolge der
elektrochemischen Performance:

Konstante Scanrate (Nafion 117) > Konstante Spannung (Nafion 117) > ,,U-jump* (Nafion HP).
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Dies unterstreicht, dass die Elektrophorese grundsétzlich sehr vielversprechende Ergebnisse liefern
kann — insbesondere im Modus mit konstantem Scan (dU/dt = const.) auf Nafion 117, wo gleichzeitig
hohe ECSA und hohe PEMFC-Performance erreicht wurden. Gleichzeitig zeigen die Ergebnisse auf
Nafion HP, dass die Methode bislang nicht auf PEMFC-relevante diinne Membranen optimiert ist.
Fiir eine Ubertragung auf diinne PEMs sind daher weitere Arbeiten erforderlich, insbesondere zur
Anpassung der Abscheideparameter und zur gezielten Ausbildung einer katalytisch aktiven, pordsen
und gut ionomer-kontaktierten Kathodenstruktur.

1.10 Arbeitspaket 10: Bewertung von Skalierbarkeit und Industrierelevanz (FE1 und FE2)

Um die Skalierbarkeit der Ergebnisse zu iiberpriifen, wurden neue (zum Teil erst wéhrend der Pro-
jektlaufzeit verfiigbare) Membrantypen untersucht, die teils erheblich diinner als traditionelle Typen
sind, teils auch Stiitzelemente enthalten. Dabei stellte sich wie in den vorherigen Untersuchungen
bereits erkannt heraus, dass jeder Typus seine eigene Optimierung beziiglich der Abscheideparameter
bendtigt. Vor allem muss auch darauf geachtet werden, dass nicht nur die unterstiitzende Kupferfolie
vollstindig mit der Membran in Kontakt ist und bleibt (insbesondere wihrend der Abscheidung!),
sondern dass vor allem bei grofleren Abscheideflichen keine Feldgradienten lateral iiber der Memb-
ran auftreten. Dazu hat sich bewéhrt, die Kontaktierung der Metallfolie von allen erreichbaren Seiten
her parallel vorzunehmen. Unter Beriicksichtigung dieser MaBBnahmen konnte gezeigt werden, dass
der Ubertrag auf andere Membrantypen und groBere Membranflichen mdglich ist, allerdings jeweils
eigene Anstrengungen erfordert. Fiir die weitere Aufskalierung im industriellen Mafistab wird es dann
entscheidend sein, die bendtigte Katalysatordispersion im Betrieb kontinuierlich zu {iberwachen und
gegebenenfalls aufzufrischen, damit unnotige Materialverluste vermieden werden konnen. Solche
Auffrischungsverfahren gehorten nicht zum Projektumfang und sind daher nicht ndher untersucht
worden. Gegen Projektende stellte sich allerdings heraus, dass die erzielten Ergebnisse nicht nur fiir
Niedertemperatur-Brennstoffzellen von Interesse sind, sondern auch in Elektrolyseuren insbesondere
fiir die Wasserstoffherstellung von Bedeutung sein konnten. Die dort eingesetzten Membrantypen
sind tendenziell eher denen &hnlich, die im Projekt zu Beginn iiberwiegend genutzt wurden, da im
Elektrolyseur hohe mechanische Stabilitét erforderlich ist. Industrierelevanz konnte daher zukiinftig
auch durch Ubertrag der Ergebnisse auf die in der Wasser-Elektrolyse hiufig genutzten Iridium-hal-
tigen Katalysatorsysteme entstehen.
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2 Verwendung der Zuwendung

Forschungseinrichtung 1 (FHM)

Aufwendungen fiir wissenschaftlich-technisches Personal (Einzelansatz A.1 des Finanzierungs-
plans):
Es wurde wissenschaftliches Personal (HPA-A) im zeitlichen Umfang von 27 Personenmo-
naten (PM) eingesetzt.

Aufwendungen fiir Gerdtebeschaffungen (Einzelansatz B des Finanzierungsplans):
waren nicht beantragt

Aufwendungen fiir Leistungen Dritter (Einzelansatz C des Finanzierungsplans):
Die beantragten Untersuchungen mit Rasterelektrodenmikroskopie an Elektrodenschichten
wurden beim Labor fiir Physik der Materialien durchgefiihrt (5.400€)

Forschungseinrichtung 2 (ZBT)

Aufwendungen fiir wissenschaftlich-technisches Personal (Einzelansatz A.1 des Finanzierungs-
plans):

Es wurde wissenschaftliches Personal (HPA-A) im Umfang von 25,65 PM eingesetzt.
Aufwendungen fiir Gerdtebeschaffungen (Einzelansatz B des Finanzierungsplans):

waren nicht beantragt

Aufwendungen fiir Leistungen Dritter (Einzelansatz C des Finanzierungsplans):
ebenfalls nicht nicht beantragt

3 Notwendigkeit und Angemessenheit der geleisteten Arbeit

Alle durchgefiihrten Arbeiten entsprachen den im Projektantrag beschriebenen, begutachteten und
bewilligten Arbeiten und Arbeitspaketen und waren insofern fiir den Projekterfolg notwendig und
angemessen.

Dabei standen vor allem personalintensive experimentelle Arbeiten zur Priparation und Charakteri-
sierung im Mittelpunkt, die durchgéngig in den Laboratorien der FH Miinster stattfanden. Entspre-
chend finden sich in der Ubersicht zur Verwendung der Zuwendung hauptsichlich Ausgaben fiir qua-
lifiziertes wissenschaftliches Personal, ohne das die Arbeiten nicht moglich gewesen wéren.
Abgesehen von Verbrauchsmaterialien und Verschleif3teilen, die iberwiegend durch die pauschali-
sierte Zuwendung finanziert wurden, wurden keine neuen Gerite fiir die Projektdurchfiihrung ange-
schafft. Lediglich die eingesetzte Elektronenmikroskopie musste als Leistung Dritter aus den Projekt-
mitteln beglichen werden. Projektbedingte Reisekosten sowie Konferenzgebiihren wurden aus der
entsprechenden Pauschale gedeckt. Die Nutzung der 3D-Druckanlagen im ,,MakerSpace* der FH
Miinster konnte unentgeltlich erfolgen, und die zusétzlich angefallenen Ausgaben fiir die APCs einer
Open-Access-Publikation wurden durch den Publikationsfonds der FH Miinster {ibernommen.
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4 Darstellung des wissenschaftlich-technischen und wirtschaftlichen
Nutzens der erzielten Ergebnisse insbesondere fiir KMU sowie ihres
innovativen Beitrags und ihrer industriellen
Anwendungsmoglichkeiten

Als wesentliches Projektergebnis ist festzuhalten, dass elektrophoretische Abscheidung erstmalig als
Methode zur Herstellung von Elektrokatalysatorschichten direkt auf einer ionenleitenden Membran
demonstriert und etabliert wurde. Zelldesign, Elektrodenauswahl, Dispersionsherstellung und der Pa-
rameterraum fiir Abscheidungen wurden dokumentiert und stehen fiir Anwender und die Weiterent-
wicklung zur Verfiigung. Zudem konnte gezeigt werden, dass die Natur der abgeschiedenen Schich-
ten durch Kontrolle der elektrischen Abscheideparameter einstellbar ist, insbesondere hinsichtlich der
Einstellung von Zusammensetzungsgradienten. Damit ergeben sich Anwendungsmoglichkeiten, die
entweder die Leistungssteigerung bei gleichzeitig reduziertem Edelmetall- und lonomer-Einsatz zum
Ziel haben oder aber auch die Kostenreduktion durch Prozessvereinfachung anstreben. Neben der bei
Projektbeantragung ausschlieflich ins Auge gefassten Anwendung in Niedertemperatur-Brennstoft-
zellen erdffnen sich mit den Projektergebnissen auch Einsatzmoglichkeiten in Elektrolyseuren, etwa
fiir die Wasserstofferzeugung. Da derzeit sowohl im Bereich der Brennstoffzellenkomponenten als
auch der Elektrolyseurkomponenten eine Reihe von KMU als Lieferant spezieller Bauteile vertreten
ist (teils im projektbegleitenden Ausschuss reprisentiert), ergeben sich mit den im Projekt erzielten
Ergebnissen neue Moglichkeiten, die jeweilige Technologiefiihrerschaft zu festigen bzw. neu aufzu-
bauen. Noch ist nicht abzusehen, in welchem Umfang Niedertemperatur-Brennstoffzellen zukiinftig
im Energiemix prisent sein werden, jedoch ist klar, dass vor allem industriell ein enormer Bedarf an
»grinem* Wasserstoff bestehen wird.

5 Wissenstransfer in die Wirtschaft

Die im projektbegleitenden Ausschuss vertretenen Unternehmen sind sémtlich dem KMU-Bereich
zuzuordnen und haben bereits wihrend der Projektdurchfiihrung ihr Interesse an den erzielten Ergeb-
nissen bekundet. Da sie zudem alle direkt oder als Zulieferer und Ausriister indirekt mit elektroche-
mischen Anwendungen befasst sind, dienen sie als primédre Hebel zum Transfer des erzeugten Wis-
sens in die Wirtschaft. Die FE2 (ZBT) ist zudem selbst intensiv mit Unternehmen aus dem
entsprechenden Bereich vernetzt und wird daher in zukiinftigen Projekten die erworbenen Kenntnisse
weitertrage bzw. nutzen.

6 Durchgefiihrte Transfermaflinahmen

Tabelle 5 Transfermanahmen.

Mafinahme Ziel Ort/Rahmen Datum/Zeitraum
Treffen PA Information zum Fortgang, Dis- Videokonferenz 25.4.2023
kussion der Ergebnisse
Treffen PA Information zum Fortgang, Dis- Videokonferenz 28.5.2024
kussion der Ergebnisse
Treffen PA Information zum Fortgang, Dis- Videokonferenz 5.6.2025
kussion der Ergebnisse
Internet Information Allgemeinheit Homepage Seit 12/2024
Beitrag in Fachzeitschrift Information Fachpublikum ,»,ChemPhysChem* Januar 2025
Vortrag auf Fachtagung Information Fachpublikum DESUM / Uni Limerick Juni 2024
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7 Geplante spezifische Transfermalinahmen nach der Projektlaufzeit

Tabelle 6 TransfermalRnahmen nach der Projektlaufzeit.

Mafinahme Ziel Ort/Rahmen Datum/Zeitraum
Vortrag auf Fachtagung [8] Information Fachpublikum EPD VIII / Cetraro (Italien) Oktober 2025
Beitrag in Fachzeitschrift Information Fachpublikum Sonderheft EPD in ,,Materials April 2026
Letters*
Vortrag auf Fachtagung Information Fachpublikum Invited lecture / TMS Energy Juli 2026
Materials 2026 / Anaheim, CA
(USA)

Die Realisierbarkeit der Transfermafinahmen nach Projektende wird, geméf bisheriger Erfahrungen
der beteiligten Forschungseinrichtungen in diesem sowie vielen weiteren Vorhaben als hoch einge-
schétzt.
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