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Kurzfassunqg: Die unterschiedlichen Bauarten von Brennstoffzellen (AFC, PEM, DMFC,
MCFC, SOFC) ermdglichen ein sehr breites und flexibles Einsatzspektrum. Zu den
verbreitetsten Anwendungen gehéren mobile Anwendungen (Laptop, Militér), Notstromag-
gregate, Hilfsaggregate im automobilen Bereich (APU) und Systeme zur dezentralen Ener-
giebereitstellung im kleinen und mittleren Leistungsbereich. Das mittlerweile sehr umfangrei-
che Angebot an Herstellern bietet Systeme, die vorwiegend mit reinem Wasserstoff oder mit
Kohlenwasserstoffen wie Methan (Erdgas) oder Methanol in Verbindung mit einer vor-
geschalteten Reformereinheit betrieben werden. Diese Technologien sind fiir eine verstarkte
Marktdurchdringung und somit fur eine steigende Akzeptanz gegenuber brennstoffzellenbe-
triebenen Produkten von enormer Bedeutung. Lerneffekte hinsichtlich Optimierung und Stei-
gerungen der Lebensdauer sowie den sich dadurch ergebenden Kosteneinsparungspotentia-
len beschleunigen die Etablierung dieser Technologien am Markt. Da Brennstoffzellen als
hocheffiziente Energiesysteme im Bereich erneuerbarer Energien gesehen werden, ist die
Frage nach der Herkunft des Brennstoffs ein wesentliches Kriterium. Die Herstellung von
Wasserstoff Uber die Elektrolyse erfordert den Einsatz exergetisch hochwertiger Energie.
Aus diesem Grund geht die Entwicklung im Bereich der Energiebereitstellung hin zum Ein-
satz von Synthesegasen, die gezielt durch die Vergasung von Biomasse gewonnen werden.
Unter dem Blickwinkel der CO, Sequestrierung werden auch Systeme mit integrierter Kohle-
vergasung sehr stark als zukunftstrachtige Technologie vorangetrieben. Weitere bereits ein-
gesetzte Brennstoffe sind Biogas aus der Fermentation und Klargas.

Nachfolgend wird die aktuelle Situation der weltweiten Entwicklung dezentraler Energiesys-
teme auf Basis einer SOFC gegenibergestellt. Dabei wird sowohl auf die verfolgten Techno-
logien, als auch auf die nationalen wie internationalen Forschungsprogramme eingegangen.
Neben technologischen Zielen, wie Lebensdauer und Gesamteffizienz, wird ein Ausblick auf
die angepeilten Kostenziele gegeben. Daraus abgeleitet werden die aktuellen Forschungsak-
tivitaten am Institut fir Warmetechnik, TU Graz, im Bereich der Nutzung von Produktgasen
aus der Biomasse Vergasung in einer SOFC vorgestellt.
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1 Geschichtliche Entwicklung der SOFC

Wahrend die Entdeckung des Grundprinzips der Brennstoffzelle auf den deutschen Chemi-
ker Schénbein sowie dem britischen Physiker Grove auf das Jahr 1838 bzw. 39 zurlick geht,
wurden die Grundsteine fur die SOFC erst Ende des 19-ten Jahrhunderts gelegt [10]. Nernst
entwickelte damals, flr die von ihm erfundene Nernst Lampe, Yttrium dotierte Zirkonoxid
(YSZ) Elektroden und demonstrierte damit erstmals die stark temperaturabhangige lonenleit-
fahigkeit des in heutigen SOFC zum Einsatz kommenden Eletkrolytes. Jedoch erst 1943
wurde der Mechanismus der lonenleitfahigkeit von Wagner ganzlich verstanden und dadurch
verstarkt in Richtung SOFC geforscht. Verschiedene Patente von Brennstoffzellen mit festen
Elektrolyten wurden unter anderem von Haber (1905), Siemens und Halske (1935) sowie
Baur und Preis (1937) eingereicht [11].

Bis 1955 war die Bestrebung dahingehend, den Zellaufbau so weit zu verbessern, dass es
mdglich wurde die theoretische Nernstspannung auch messtechnisch zu ermitteln. Nachdem
dies gelang, wurde auch erstmals versucht, im Umkehrschluss den Sauerstoffparitialdruck in
Stickstoff anhand der Nernstspannung zu messen. Anfang der 60er Jahre begann auch
Westinghouse mit der Entwicklung erster planarer sowie tubularer Stacks. 1962 wurde am
Battelle Institut in Frankfurt das erste Mal vom Einsatz kohlenwasserstoffhaltiger Brennstoffe
berichtet. Verwendet wurde dabei ein Ni-Gewebe, das als Vorreformer funktionierte. Auch
die ldee der Kopplung eines Kohlevergasers mit einer SOFC stammt aus dieser Zeit und
wurde 1967 von Westinghouse aufgestellt. Generell kamen in diesem Jahrzehnt mehr und
mehr Forschungsaktivitaten in den USA, Europa und Japan auf. Der Fokus lag eindeutig auf
der Materialseite und zielte auf ein besseres Verstandnis bezlglich der lonenleitfahigkeit ab.
Jedoch erst 1986 flihrte ein neues Design von Westinghouse basierend auf tubularen Zellen
zum ersten 5 kW, SOFC Generator [11].

2 Marktsituation

Bei den weltweiten Brennstoffzellen-Aktivitaten ist aus kommerzieller Sicht gesehen, derzeit
die PEM Brennstoffzelle, ein Vertreter der Niedertemperatur-Brennstoffzellen (PEM, DMFC),
die treibende Kraft. Betriebstemperaturen unter 200°C stellen dabei geringere Anforderun-
gen an das Material der Zell- und Stackkomponenten und haben somit den Vorteil geringerer
Materialkosten. Als nachteilig gegeniber den Hochtemperatur-Brennstoffzellen (MCFC,
SOFC) kann die erforderliche héhere Gasreinheit des Brennstoffs gesehen werden. Gerade
fur einen Grofteil der derzeitigen kommerziellen Anwendungen der PEM, bei denen reiner
Wasserstoff zum Einsatz kommt, fallt diese Problematik jedoch weg, wodurch sich der héhe-
re Grad der Kommerzialisierung begriinden lasst. Wahrend PEM-Brennstoffzellen vermehrt
im kleinen Leistungsbereich (25 W — 16 kW¢) fuir zahlreiche mobile Anwendungen zum Ein-
satz kommen und somit ein breites Spektrum an Nichenmarkten vorfinden, liegt der Fokus
bei den MCFC und SOFC mehr im Kleinkraftwerksbereich (1 kWg — 2,8 MW4). Dies resultiert
aufgrund der hohen Betriebstemperatur (650 — 1000°C) auch aus der Tauglichkeit fir eine
Kraft-Warme-Kopplung.
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Tab. 2-1 soll einen Uberblick (iber derzeitige Brennstoffzellensysteme, die zum Teil kommer-
ziell erhaltlich sind oder nahe vor der Vermarktung stehen, verschaffen. Hinsichtlich der sich
am Markt befindlichen Systeme stechen neben den Herstellern von PEM-Brennstoffzellen
vor allem die beiden Hersteller der MCFC basierenden Kraftwerke hervor. FuelCell Energy
betreibt bereits zahlreiche Kraftwerkstandorte in Kalifornien. Mit Posco Fuel Cell als Lizenz-
nehmer wird dieser Typ auch auf dem koreanischen Markt angeboten. Systeme bis 50 MW,
werden dabei angestrebt. Die MTU onsite energy betreibt mit dem Hot Module eine weitere
Bauart einer MCFC die neben Erdgas auch Biogas, Klargas und Methanol als Brennstoff
umsetzt. Hier werden beispielsweise Krankenhauser oder diverse Produktionsstatten aus der
Lebensmittel- und Getrankeindustrie speziell in Deutschland versorgt.

Tab. 2-1: Kommerzielle und marktnahe System-Anwendungen verschiedener Brennstoffzellen-

typen
Typ Anwendung CHP Leistung Brennstoff Hersteller
DMFC Stromaggregat (Cam- nein 25-90 W, Methanol (Me) Smart Fuel Cell AG,
ping, Hiitte, Marine, www.sfc.com
etc.)
PEM Modellbau, Notstrom, k.A. 50 W, - 16 kW, H, Heliocentris,
Bordstrom www.heliocentris.com
PEM BHKW, Hilfsaggregate, ja 150 W, — 5 kW,, H,, LPG Morphic Exergy,
Telekom 4,8 kW / 7 kW, www.morphic.se
PEM Stromaggregat (Laptop, Nein 25 W, 50 Wy, Methanol UltraCell,
Batterie laden, militari- www.ultracellpower.com
sche Anwendung)
PEM Gabelstapler, Bus, Ja 0,3 kW, — 150 kW, H; od. Ballard, www.ballard.com
Kraft-Wédrme-Kopplung, Reformat
Notstrom
MCFC  Kraftwerk k.A. 300 kW,,1,4 MW, 2,8 Erdgas (EG) FuelCell Energy,
MW,, www.fuelcellenergy.com
MCFC Kraftwerk k.A. 345 kW, EG, Biogas, MTU onsite energy,
Klédrgas, Me www.mtu-online.com
PEM Militdr, mobile Anwen- k.A. ca. 250 W, (PEM) H; Reformat Protonex,
SOFC dungen, Notstrom, www.protonex.com
Recreation, u. a.
SOFC Brennstoffzellen- Ja 2 kW, 1 kW, EG Ceramic Fuel Cells Ltd.,
Heizgerit www.cfcl.com.au
SOFC  Stromaggregat Nein 5 kW, CH,, C3H;, Acumentrics,
Erdgas, H, www.acumentrix.com
SOFC  Auxiliary Power Unit Nein 5 kW, EG, Diesel, Delphi, http://delphi.com
(APU) Benzin, C;H;
SOFC Brennstoffzellen- Ja 2 kW, — 10 kW, EG, C;3Hs, Versa Power Systems,
Heizgerét Diesel www.versa-power.com
SOFC  Stromaggregat, marine Nein 20 kW, EG Wartsila,
Anwendungen www.wartsila.com
PEM Brennstoffzellen- Ja 1-4,6 kW, (PEM), 1 kW, EG Vaillant,
SOFC  Heizgerit (SOFC) www.vaillant.de

Richtet man den Blick auf kommerzielle SOFC Anwendungen, findet man mit dem Brenn-
stoffzellen-Heizgerat ,BlueGen* fir den Haushaltsbereich (2 kW, 1 kWy,) der australischen
Firma Ceramic Fuel Cells Ltd. einen etablierten Hersteller. Das System verwendet eine
Vorreformereinheit in der der verwendete Brennstoff Erdgas aufbereitet wird. Dabei wird ein
maximaler elektrischer Wirkungsgrad von 60% bzw. ein Gesamtnutzungsgrad von bis zu
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85% angegeben [18]. Mit Vaillant engagiert sich ein Hersteller von PEM als auch SOFC Sys-
temen in einem grol® angelegten deutschen Leuchtturmprojekt namens ,Callux®. In diesem
von der NOW GmbH koordiniertem Projekt werden Brennstoffzellen-Heizgerate firs Eigen-
heim einem Praxistest unterzogen. Eine Marktvorbereitung wird flir 2012 anvisiert [23]. Versa
Power Systems, Delphi und Acumentrix sind drei amerikanische Vertreter, die fiir das Pro-
gramm Solid State Energy Conversion Alliance (SECA) auserkoren wurden. Diese Allianz
soll die Marktvorbereitung von 3 — 10 kW, Systemen im Bereich Transport, Militar und stati-
onare Anwendungen beschleunigen [1].

Neben den obengenannten Firmen werden im Bereich SOFC auch Aktivitaten bei Rolls-
Royce erwadhnt. Schon in der Vergangenheit erfolgreich waren unter anderem Siemens-
Westinghouse, ein Unternehmen deren Brennstoffzellengeschichte bis auf die 1950er Jahre
zurtckreicht, sowie die Fa. Hexis die ein Brennstoffzellen-Heizgerat in HaushaltsgroRe fir
die Erzeugung von Strom und Warme aus Erdgas entwickelt hat. Siemens-Westinghouse
erprobte bereits Ende der 90er Jahre ein 100 kW, SOFC mit Kraft-Warme-Kopplung sowie
ein 220 kW druckaufgeladenes SOFC System gekoppelt mit einer Gasturbine. 2008 ver-
kiindete Siemens jedoch den Ausstieg aus den SOFC Aktivitaten aufgrund nicht erreichter
Marktziele [9].

3 SOFC Aktivitaten weltweit

In diesem Kapitel werden nationale und internationale Forschungsaktivitaten und Férderme-
chanismen mit Fokus auf SOFC Systeme beleuchtet. Mit dem Hintergrund der derzeitigen
Marktrelevanz abhangig vom Entwicklungsgrad und der Kostensituation, soll besonders die
unterschiedliche Herangehensweise auf den Kontinenten verglichen werden. Beispielhaft
werden zukunftstrachtige Systemvarianten gezeigt.

3.1 Europa

Die Rahmenprogramme der EU sind neben den diversen nationalen Forderprogrammen ein
wesentliches Mittel zur Gestaltung und Lenkung europaischer Brennstoffzellenaktivitaten.
Betrachtet man die Anzahl geférderter SOFC Projekte des 6. (19 Projekte) und 7. (ein Pro-
jekt) Rahmenprogrammes, ist jedoch ein negativer Trend erkennbar. Ein zusatzlicher Mecha-
nismus hingegen wurde mit der ,Fuel Cell and Hydrogen Joint Technology Initiative* (FCH
JTI) geschaffen [7]. Die FCH JTI stellt eine Partnerschaft zwischen Privatwirtschaft und 6f-
fentlicher Hand und soll die Implementierung des 7. Rahmenprogramms verstarken. Von
offentlicher Seite wird die FCH JTI durch die Europaische Kommission vertreten. Das Budget
fur 2008 bis 2017 umfasst 940 Millionen EUR von denen die Halfte durch die EU finanziert
wird. Der Rest wird vom privaten Sektor aufgebracht.

Der Multi-Annual Implementation Plan (MAIP) sieht eine Gliederung in 5 Kategorien vor, von
denen eine ,stationdre Energiesysteme und Kraft-Warme-Kopplung“ umfasst und mit 34 —
37% der gesamten Mittel dotiert ist. Fur diese Anwendung wurden PEM, MCFC und SOFC
als die zu fordernden Technologien ausgewahlt. Der Grundgedanke ist die Forschungsaktivi-
taten sehr anwendungsorientiert, jedoch technologieneutral zu lenken. Eine klare Festlegung
auf eine bestimmte Technologie, wie in den USA (s. Kap. 3.2), gibt es in Europa nicht. Die
Zielsetzung in dieser Kategorie liegt fuir 2010 bei 3 — 7 MW installierter elektrischer Leistung
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innerhalb der EU fir vorkommerzielle Demonstrationszwecke. 2015 soll die gesamte instal-
lierte Leistung bereits 100 MW betragen [21].

Tab. 3-1: Auszug aus den laufenden und abgeschlossene Forderprojekte im Bereich SOFC
innerhalb der europaischen Union

Progr. Projekt Laufzeit Volumen  Ziel

FP6 SOFC600 2006-2010 11.92 M€  Entwicklung Stack Komponenten fiir 600°C

FP6 REAL SOFC 2004-2008 18.26 M€  Betrieb druckaufgeladener Stacks, Wéarmeriickgewin.

FP6 LARGE-SOFC 2007-2009 11.03 M€  Entwicklung von 100kW-MW Kraftwerken

FP6 FLAME-SOFC 2005-2010 12.26 M€  SOFC basierende Mikro KWK fiir untersch. Brennstoffe

FP6 GREEN-FC 2004-2007 5.17 M€ Nutzung Holzgas in einer SOFC

FP6 BIOCELLUS 2004-2007 3.36 M€ Demonstration holzgasbetriebener SOFC von unter-
schiedlichen Biomasse-Vergasern

FP6 BIOFUCEL 2004-2008 0.86 M€ Entwicklung SOFC KnowHow fiir stat. Anwendung basie-
rend auf Biomasse Vergasung und Erdgas

FP7 METSOFC 2008-2011 5,57 M€ Entwicklung von neuartiger Stack Technologie basierend
auf metallgestiitzten Elektroden

JTI GENIUS 2010-2013 4,2 M€ ,»GEneric diagNosis InstrUment* fiir SOFC Systeme

JTI ASSENT 2010-2013 4,9 M€ Anoden Subsystem Entwicklung & Optimierung fiir SOFC
Systeme

JTI ROBANODE 2010-2013 3,4 M€ Untersuchung und Minimierung der Anoden Degradation

in H2- und erdgasbetriebenen SOFCs

In Europa werden vorwiegend kohlenwasserstoffhaltige Brennstoffe wie Erdgas mittels Re-
formierung eingesetzt. Im Bereich der erneuerbaren Ressourcen gibt es einige Forschungs-
aktivitaten die sich mit der Synthesegasnutzung aus der Biomasse Vergasung beschaftigen.

Neben Hexis (ehemals Sulzer Hexis), die bereits ein Brennstoffzellen-Heizgerat mit 1 kWq,
entwickelt haben, wartet Wartsila mit dem WFC20 und einer Leistung von 20 kW, auf. Den
Heizwert zugrunde legend schafft dieses System 46% elektrischen Wirkungsgrad und einen
Gesamtnutzungsgrad von 80% bei einer Warmeauskopplung bis 90°C. Primare Brennstoffe
sind dabei Erdgas, Methanol und Wasserstoff. Wartsila Gbernimmt hauptsachlich die Aufga-
be der Integration der Systemkomponenten, wahrend der Partner Topsoe Fuel Cell (TOFC)
den Stack als auch den Reformer sowie den katalytischen Brenner liefert. Die weitere Ent-
wicklung sieht vorerst ein Upscale auf 50 kW, vor.
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Abb. 3.1.: Prozess Schaltbild des WFC20 von Wartsila [22]

Ein weiteres groRes Forderprogramm wird im Rahmen des ,Nationalen Innovationspro-
gramms Wasserstoff- und Brennstoffzellentechnologie“ in Deutschland von der NOW GmbH
unter dem Namen ,Callux® koordiniert. Dabei sollen PEM als auch SOFC in der Sparte
Brennstoffzellen-Heizgerate furs Eigenheim im Praxistest bis zur Marktreife getestet werden.
Das Gesamtvolumen von 86 Millionen Euro soll ca. zur Halfte von den Konsortialpartnern
aufgebracht werden. Beteiligt sind die drei Geratehersteller Baxi Innotech (PEM), Hexis
(SOFC) und Vaillant (PEM, SOFC). Der elektrische Leistungsbereich liegt in diesem Projekt
zwischen 1 und 4,6 kW, [23].

3.2 USA

Ein sehr ambitioniertes Programm lauft derzeit in den USA unter dem Namen ,Solid State
Energy Conversion Alliance (SECA)“. Das 1999 vom Department of Energy (DOE) initiierte
Programm, das die Zusammenarbeit zwischen Regierung, Industrie und Forschung forciert,
soll die Markttauglichkeit von 3 — 10 kW, SOFC Systemen beschleunigen. Zahlreiche Vertre-
ter der SOFC Branche wie Acumentrics, Cummins Power Generation, Delphi, Fuel Cell
Energy, GE und Siemens wirken an diesem Programm mit. Zielgebiet sind dabei primar sta-
tionare sowie militdrische Anwendungen, als auch der Sektor Transport. 2007 endete die
erste Phase des Programms. Dabei wurden mit einem durchschnittlichen elektrischen Wir-
kungsgrad von 38,5% und einer Degradationsrate von 2% je 1000 Betriebsstunden die ge-
steckten Ziele erreicht. Die Systemkosten werden dabei mit 700 $/kW,, kalkuliert. Ein Wert
von 400 $/kW, wird hier bis 2010 angestrebt, um die Konkurrenzfahigkeit gegeniiber ver-
gleichbaren Energiesystemen zu ermdglichen. Die Stackkosten sollen sich dann auf 100
$/kWe, belaufen. Zum Vergleich dazu: eine zu Testzwecken verwendetet 5x5cm? grolde
planare Einzelzelle kostet derzeit je nach Ausfiihrung zwischen 100 und 300 EUR.

Die Erkenntnisse aus diesen Arbeiten sind als Grundlage fir das eigentliche Vorhaben des
Programms zu sehen — die Entwicklung von SOFC Systemen mit integrierter Kohleverga-
sung. Ein erwarteter elektrischer Wirkungsgrad von 55% (bezogen auf den Brennwert) er-
klart die Attraktivitat eines solchen Systems. Zusatzlicher Nutzen gegeniber reinen Kohle-
kraftwerken ist die Vereinfachung der CO, Sequestration, da das CO, am Ausgang der
Brennstoffzelle hauptsachlich in einem Gemisch mit Wasserdampf vorliegt.

Der Zeitplan des bis 2025 laufenden Programms sieht eine Demonstration eines 5 MW, Sys-
tems mit Warmerlickgewinnung (2015), eines atmospharischen (2020) sowie eines druck-
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aufgeladenen SOFC Systems (2025) mit integrierter Kohlevergasung im Bereich 250-500
MWy, vor [1].

Die USA hat sich mit diesem Programm klar zu einer langfristigen Nutzung der Kohle als
Brennstoffquelle bekannt. Das System einer ,Integrated Gasification Fuel Cell* (IGFC) sieht
eine Vergasung der Kohle mit Wasserdampf und Reinsauerstoff und die anschlieRende Nut-
zung des Synthesgases in einer SOFC vor. Im ersten Schritt soll ein atmosphéarisch betrie-
benes SOFC Systems mit integrierter Kohlevergasung entwickelt werden (s. Abb. 3.2.).

T
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Abb. 3.2.: atmosphérisches SOFC System mit integrierter Vergasung

Bei dieser Variante wird die Kohle katalytisch mit Reinsauerstoff und Wasserdampf zu Syn-
thesegas umgewandelt. Der Sauerstoff wird dabei aus einer kryogenen Luftzerlegungsana-
lage gewonnen. Die Verunreinigungen im Synthesegase werden dann im Schritt der Kaltgas-
reinigung entfernt. Da der Vergasungsschritt bei etwa 67bar ablauft, muss vor Eintritt in den
Anodenraum der SOFC zuerst expandiert werden. Das Synthesegas besteht aus ca. 29%
Methan. Um eine Reformierung des Methans an der Oberflache der Anode zu ermdglichen
bzw. die Bildung von Kohlenstoffablagerungen zu verhindern, erfolgt vor Eintritt in die Anode
eine Wasserdampfinjektion. Die Ein- bzw. Ausgangstemperatur der SOFC betragt 650 bzw.
800°C. Das Anodenabgas wird rezykliert, um die Brennstoffausnutzung von 70% nach einem
Durchlauf auf 82% anzuheben. Der restliche unverbrauchte Brennstoff wird mit
Reinsauerstoff nachverbrannt. Der entstehende Wasserdampf wird danach aus dem Abgas
auskondensiert und das verbleibende CO, sequestriert [2].

Das druckaufgeladene SOFC System mit integrierter Vergasung funktioniert gleich wie das
atmospharische. Anstelle der Kaltgasreinigung tritt hier eine Heil3gasreinigung. Das Synthe-
segas wird danach auf ca. 19 bar Anodeneintrittsdruck expandiert. Somit muss auch der ge-
samte Stack als Druckbehalter ausgefiihrt werden.

Von beiden Systemen werden Stromdichten von 500 mA/cm? erwartet. Vergleiche der jewei-
ligen Prozesssimulationen zeigen einen elektrischen Anlagenwirkungsgrad (inklusive CO,-
Kompression) bezogen auf den Brennwert von 49,4% (atomspharisch) bzw. 56,2% (druck-
aufgeladen).
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3.3 Japan

Als Schnittstelle zwischen Energie- bzw. Wissenschaftsministerium und Industrie, nationale
und universitare Forschungsinstitute agiert in Japan die ,New Energy and Industrial Techno-
logy Development Organization® (NEDO). Das Programm teilt sich auf in Grundlagenfor-
schung und Demonstrationsprojekte, um einerseits Schwerpunkte wie Degradation, Lebens-
dauer und Start-up Zyklen zu untersuchen und andererseits reale Daten aus Langzeiteinsat-
zen zu gewinnen [3]. Auch hier wird die verwendete Technologie nicht klar vorgegeben, je-
doch durfte ebenfalls neben Erdgas, LPG, DME, Ethanol und Biogas die Verwendung von
Kohlegas verstarkt zum Einsatz kommen. Der Fahrplan sieht Ziele hinsichtlich Wirkungs-
grad, Lebensdauer und Systemkosten in einem Zeithorizont bis 2020~2030 vor. Dabei wird
die Zielsetzung abhangig der Systemgro3e definiert und teilt sich in Kleinanwendungen (bis
einige kW), mittelgro3e Anwendungen (bis einige 100 kW) und Hybrid Anwendungen flur de-
zentrale Energiebereitstellung und industrielle Nutzung auf [4]. Die Zielsetzung bis 2020 fir
den elektrischen Wirkungsgrad wurde fir Kleinanwendungen bei 44% (bezogen auf den
Heizwert) bis hin zu 67% fir Systeme > 100 kW, festgelegt. Ebenso werden Systemkosten
zwischen 900 und 3500 $/kW,, anvisiert. Die Lebensdauer soll flr alle drei Leistungsbereiche
90000 h nicht unterschreiten [7].

Mitsubishi Heavy Industries verfolgt in diesem Programm zwei unterschiedliche SOFC De-
signs. Das unter der Bezeichnung MOLB (Mono-block Layer Built) entwickelte System wurde
in einem 10 kWe SOFC System eingesetzt. Dabei weist die Elektrode eine besondere Struk-
tur auf, die eine Maximierung der Oberflache zum Ziel hat. Darlberhinaus wurde eine 50
kW, Einheit, betrieben mit Stadtgas, entwickelt. Das zweite Design stellt ein 75 kW, Hybrid
System dar, das eine SOFC mit einer Mikro Gasturbine koppelt (s. Abb. 3.3). Dabei wird ein
tubulares Zelldesign verfolgt. Aufbauend auf diesen Ergebnissen wird ein 200 kW
Combined Cycle angestrebt [12, 13].

Inverter

Natural gas (NG)

SOFC

Air compressor
W

Exhaust gas

.” Gas turbine
Air J) (GT)

Abb. 3.3.: SOFC + Mikro Gasturbine [13]

3.4 China, Siid Korea

Die aktuellsten SOFC Forschungsergebnisse in China findet man am ,Ningbo Institute of
Material Technology and Engineering (NIMTE)“, sowie am ,Shanghai Institute of Ceramics®.
Am NIMTE wurde 2006 die ,Fuel Cell and Energy Technology Division for SOFC R&D* ein-
gerichtet, die sich den Sparten Pulver und Zell-Entwicklung, Zell-Test, Stack- und System-
entwicklung widmet. Die Stackkosten werden am NIMTE mit dem eigenem Design auf unter
100 EUR/KkWg, prognostiziert, Massenfertigung vorausgesetzt. Bei der Systementwicklung

Seite 8 von 15



11. Symposium Energieinnovation, 10.-12.2.2010, Graz/Austria

wird derzeit ein katalytischer Wasserdampfreformer fir den Einsatz von Methan getestet. Im
nachsten Schritt soll auch die Reformierung mit Kohlendioxid erprobt werden. [19, 20].

Sid Korea weist mit seinem ,National Fuel Cell Technology Plan® bereits konkrete Ziele, wie
beispielsweise die Entwicklung eines 50 kW, SOFC Systems bis 2010. Historisch lag der
Fokus mehr bei den MCFCs und PAFCs. Der momentane Schwerpunkt liegt allerdings auf
PEM und SOFC, wobei groRe Firmen wie Samsung, Hyundai und LG aufgrund ihres An-
wendungsbereichs (tragbare Gerate, Fahrzeug) hauptsachlich auf PEM fokussiert sind. For-
schung im Bereich SOFC wird dagegen bei den nationalen Forschungsinstituten betrieben

[7].

3.5 Australien

Auf dem australischen Kontinent wurde die Entwicklung der SOFC besonders von Ceramic
Fuel Cell Ltd. (CFCL) gepragt. Als Spin-Off der ,CSIRO Division of Materials Science and
Technology“ im Jahre 1992 setzte sich CFCL in einem 5 Jahresplan die Demonstration von 1
und 3-5 kW, SOFC Stacks zum Ziel. Die mittlerweile 5. Generation kommt im kommerziellen
Einsatz entweder als reines Stromerzeugungssystem oder als Brennstoffzellen-Heizgerat
erfolgreich zum Einsatz [5]. Das unter dem Namen ,BlueGen“ laufende System nutzt Erdgas
als Brennstoff und besitzt einen internen Wasserdampf-Reformer. Die elektrische Leistung
betragt zwischen 0 und 2 kW, mit einem maximalen elektrischen Wirkungsgrad von 60%
(bezogen auf den Heizwert) bei 1,5 kW,,. Die thermische Leistung liegt zwischen 0,3 und 1,5
kW. Dabei wird das Abgas auf 30°C abgekuhlt. Der erreichbare Gesamtnutzungsgrad liegt
dann bei 85%. Mit 340 g/kWh liegt die CO, Emission etwa bei der Halfte von Kohlekraftwer-
ken. Die Einschaltzeit des Gerats liegt aufgrund der Keramikzellen bei 20 Stunden. Zum Ein-
satz kommen anodengestiitzte Ni-YSZ Zellen [18].

3.6 Siud Amerika

Vermehrt Aktivitaten im Bereich SOFC findet man auch in Brasilien. Diese beschranken sich
auf einige wenige national geférderte universitare Forschungsaktivitaten. Neben zahlreichen
Untersuchungen hinsichtlich der Elektrodenmaterialen wird unter anderem auch der Einsatz
von Wasserstoff aus der Wasserdampf-Reformierung von Ethanol getestet [6].
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Tab. 3-2.: Kostenziele fiir Stack bzw. Gesamtsystem einer SOFC

Quelle :Zt’s(:hafts- System/Stack Anwendung Leistung Zeithorizont Kosten

[7] Japan System dezentr. Energieerz. >100 kW 2009-2013 8500 US$/kW
[7] Japan System dezentr. Energieerz. >100 kW 2025-2030 900 US$/kW
[7] Japan System Kraft-Wérme-Koppl. 10-100 kW  2013-2020 8500 US$/kW
[7] Japan System Kraft-Wérme-Koppl. 10-100 kW  2020-2030 1700 US$/kW
11 USA System Dezentr. Energieerz. >100 kW 2010 400 US$/kW
11 USA Stack Dezentr. Energieerz. >100 kW 2010 100 US$/kW
[25] EU System Kraft-Wéarme-Koppl. 1-10 kW 2009-2012 6000 EUR/kW
[25] EU System Kraft-Wéarme-Koppl. >100 kW 2009-2012 1,5-5 KEUR/kW

Betrachtet man die prognostizierten Kosten der SOFC (s. Tab. 3-2), erkennt man ein sehr
weites Spektrum. Ob die Kosten auf die elektrische Leistung inklusive oder exklusive der
ausgekoppelten nutzbaren Warme bezogen wurden, wurde nicht dezidiert angegeben. Auch
ist die zugrunde liegende Technologie nur bei den Kostenzielen des SECA Programms
(USA) bekannt und bezieht sich auf ein SOFC System mit integrierter Kohlevergasung. Erd-
gasbasierte SOFC Kraftwerke sind sicherlich mit geringeren Kosten verbunden, da hier die
Gasproduktion ganzlich bzw. die Gasaufbereitung teilweise wegfallt.

Studien zur Ermittlung der Systemkosten fur SOFC mit integrierter Biomasse-Vergasung
wurden beispielsweise flr den Leistungsbereich 200 kW, [16, 26] durchgefiihrt. Die
Stackkosten fiir die SOFC wurden mit ca. 3000 EUR/kW¢, [16] bzw. ca. 740 EUR/ kW, [26]
mit einberechnet. Fir den Top-Cycle [16] mit 215 kW, errechnen sich die Systemkosten oh-
ne Berucksichtigung einer Kostendegression mit 12000 EUR/kW,,. Ein ahnliches System
wurde in [26] mit 4260 EUR/kW,, kalkuliert. Die Differenz der beiden Untersuchungen ergibt
sich hauptsachlich aus der unterschiedlichen monetaren Bewertung des Stacks, als auch
des Vergasers.

4 Aktuelle SOFC Aktivitaten am Institut fir Warmetechnik

Basierend auf den Ergebnissen des EU-Projekts ,BioCellus® (6. Rahmenprogramm, s. Tab.
2-1) [8] leiten sich die derzeitigen Untersuchungen am Institut fir Warmetechnik, TU Graz,
im Bereich der SOFC ab. Im Projekt ,Biocellus® wurden verschiedene Vergasertypen an eine
SOFC gekoppelt. Eine entsprechende Gasreinigung zur Entfernung von Verunreinigungen
wie Partikel, Chlor, Alkali, Schwefel und Teere sorgt fiir die notwendige Reinheit des Gases.
Damit konnte der Einsatz von Produktgas in einer SOFC erfolgreich demonstriert werden.
Darlber hinaus stellte sich eine Uberraschend hohe Toleranz der SOFC gegeniber Teeren
heraus. Eine Nutzung dieser Teere bedeutet nicht nur eine Vereinfachung der Gasreinigung,
sondern auch eine effizientere Ausbeute der Brennstoffenergie.
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Das Konzept eines SOFC Systems mit integrierter Biomasse Vergasung ist in Abb. 4.1 er-
sichtlich. Dabei wird ein Teil der in der SOFC anfallenden Warme direkt fur die Vergasung
genutzt. Dadurch muss nicht ein Teil der Biomasse fir die notwendige Warme des Verga-
sungsprozess oxidiert werden, womit sich ein Produktgas mit hohem Energiegehalt im Ver-
gleich mit anderen Vergasungssystemen ergibt. Dieses Produktgas wird nach entsprechen-
der Gasreinigung in die SOFC geleitet und dort umgesetzt. Um Warmeverluste zu vermei-
den, ist es sinnvoll das Produktgas bei moglichst hohen Temperaturen zu reinigen und somit
die Produktgasaustrittstemperatur aus dem Vergaser nach Mdéglichkeit nicht zu senken. Da-
durch entfallt die Notwendigkeit einer Vorwarmung des Produktgases vor Eintritt in die SOFC
weitestgehend.

chemically bounded energy

122% heat losses

= 4%

34%

sensible
heat 12%
w% ) O K
SOFC
1000 °C
+ 20% unused product gas
total el. efficiency ﬂ
170=51% 880 °C

Tarc= 42 % —
Reformer
@combustor
Abb. 4.1.: Top Cycle - SOFC System mit integrierter Biomasse Vergasung [17]

Eine dafir notwendige Heilkgasreinigung sieht im allgemeinen Reinigungsstufen fir Partikel,
Chlor, Alkalien, Schwefel und Teere vor. Diese wird notwendig, da viele dieser Verunreini-
gungen die Zerstérung der Anode zur Folge haben. Die schadigende Wirkung von Schwefel-
verbindungen ist bereits umfangreich untersucht worden. Der Grenzwert fir H,S liegt bei-
spielsweise unter 1 ppm [24]. Weniger untersucht wurden bisher der Einfluss von Chlor und
Teere, wohingegen Alkali nahezu unerforscht sind. Bei den Teeren hingegen hat sich im Pro-
jekt Biocellus sowie in den laufenden Untersuchungen am Institut fur Warmetechnik gezeigt,
dass diese bis zu einem gewissen Grad in der SOFC umgesetzt werden kénnen. Die Nickel-
haltige Anode funktioniert dabei als Katalysator und ermdglicht die Reformierung bei Vor-
handensein ausreichender Mengen an Wasser. Zusatzlich ist der Reformierungsgrad stark
temperaturabhangig und zeigt fur Naphthalin nahezu vollstandigen Umsatz bei 850 - 900°C.
Die bei der Reformierung entstehenden Produkte Wasserstoff und Kohlenmonoxid wirken in
der SOFC als Brennstoff.

Heilkgasreinigungen sehen zur Entfernung der Teere eine eigene Reformereinheit vor [16].
Eine direkte Umsetzung der Teere an der Anode hatte den Vorteil, dass diese
Reformereinheit entfallen kénnte. Weiters ist die Reformierung eine endotherme Reaktion,
woflr die in der SOFC anfallende Warme direkt genutzt werden kann. Dadurch ergibt sich
nicht nur eine wesentliche Vereinfachung der Heilkgasreinigung, sondern auch eine Effizi-
enzsteigerung aufgrund eines besseren Warmehaushalts. Ziel ist es daher, den Einfluss der
Teere auf das Betriebsverhalten einer SOFC zu untersuchen, um dadurch die Abhangigkeit
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des Teerumsatz hinsichtlich Temperatur, Gaszusammensetzung, Art der Teere sowie Teer-
beladung herauszufinden.

Um die Mdglichkeit der Umsetzung der im Produktgas enthaltenen Teere zu untersuchen,
werden in einem Einzelzellen Prifstand (s. Abb. 4.2) gezielt Teere in ein synthetisches Holz-
gas beigemengt und diese auf ihr Reformierverhalten getestet. Die Verwendung von synthe-
tischem Holzgas hat den Vorteil, dass Fremdeinflisse von zusatzlichen Verunreinigungen
(z.B. H,S) wie sie im realen Holzgas vorkommen ausgeschlossen werden kdnnen. In der
Gasregelstrecke (1) wird die gewiinschte trockene Gaszusammensetzung des synthetischen
Holzgases bestehend aus H,, CO, CO,, CH4 und N, zusammengemischt. Dieses syntheti-
sche Holzgas strdmt durch einen Wasserbefeuchter (2) der die Einstellung des H,O Gehalts
ermdglicht. Zusatzlich wird Uber einen separaten Stickstoffstrom ebenfalls auf dem Prinzip
der Sattigung Teer (3) aufgegeben und dieser teerbeladene Stickstoffstrom anschliefend mit
dem Brenngas gemischt. Das fertig konditionierte Synthesegas wird dann zum eigentlichen
SOFC Prufstand (4) geleitet und auf die Einzelzelle aufgegeben. Die Umsatze werden durch
die Gasanalyse vor und nach der Zelle mittels Gasanalysator (8) und Flammenionisationsde-
tektor (7) gemessen. Die Aufzeichnung der Spannung und Stromstéarke erfolgt tber die Pro-
zesssteuerung (5). Parallel zum Brenngasstrom erfolgt die Kathodenluftversorgung. Die
Teerkonditioniereinheit erlaubt die gleichzeitige Aufgabe von mehreren unterschiedlichen
Teerspezies. Hier soll speziell das unterschiedliche Reformierungsverhalten von aliphati-
schen und aromatischen Teeren gepriift werden. Eine detaillierte Beschreibung des Aufbaus
findet sich in [14, 15].

A
. f@ 1l e -

: ‘\ [ﬁ_@ ‘,-\:J

SOFC-

Abb. 4.2.: SOFC Einzelzellen Priifstand am Institut fiir Warmetechnik [15]

Die Erkenntnisse aus dem Betrieb mit synthetischen Gaszusammensetzungen sollen an
spaterer Stelle durch den Einsatz von realem Produktgas validiert werden. Reales Produkt-
gas enthalt eine groRe Anzahl unterschiedlicher Teere. Eine isolierte Betrachtung eines je-
den vorkommenden Teers ware zu umfangreich, wodurch versucht wird Gruppen von Tee-
ren mit ahnlichem Verhalten zusammenzufassen.

Die ersten Versuchsreihen wurden mit Brenngasgemischen aus H,, H,O und Rest N, durch-
geflihrt. Als erster Modelteer wurde Naphthalin verwendet. Die Beladung betrug dabei zwi-
schen 1000 und 3000 ppm. Der Wassergehalt wurde zwischen 0 und 20 %vol variiert. Die
Wasserstoffkonzentration wurde mit 21 %vol fur alle Versuche festgehalten. Ziel war es, die
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Zellspannung im Leerlauf als auch unter Strombelastung bei Betrieb mit und ohne Naphtha-
lin zu vergleichen. Der Gehalt an H,, H,O und N, wurde dabei fur den Vergleichstest nicht
verandert. Abb. 4.3 zeigt fir 800 und 900°C die jeweilige Kurve mit und ohne Naphthalin. Es
ist eine deutliche Spannungserhéhung bei Betrieb mit Naphthalin gegeniber dem Betrieb
ohne Naphthalin zu erkennen. Diese Spannungserhéhung resultiert aus der Wasserdampf-
Reformierung des Naphthalins zu H, und CO, wodurch sich das Brennstoffangebot an der
Anode erhoht. Weiters ist ersichtlich, dass der Betrag der Spannungserhéhung bei 900°C
hoher ausfallt als bei 800°C. Dies lasst sich auf eine bessere Reformierung des Naphthalins
bei héheren Temperaturen zurickflhren.

1,00
a —m— ohne Naphthalin

S 0,96 —&— mit Naphthalin
= L
2 092
=2
c
S 088
Q
2
® 084
N 800°C P

0,80

0 20 40 60 80 100
Stromdichte [mA/cm?]

Abb. 4.3.: Vergleich der Zellspannung bei Betrieb mit
und ohne Naphthalin bei 800 bzw. 900°C
(Brenngas: H,/N,/H,0/C4oHg) [15]

Aufgrund dieses Verhaltens ist eine Nutzung der Teere als Brennstoff durch direkte Refor-
mierung an der Anode denkbar. Dabei muss jedoch die Problematik der Kohlenstoffbildung,
die bei zu geringen Wasserdampfgehalten auftritt, beachtet werden. Dartber hinaus missen
weitere Teerspezies getestet werden, um auch vergleichbare Aussagen Uber deren Charak-
teristik treffen zu kénnen.

5 Zusammenfassung

Fazit vieler Betrachtungen die die Brennstoffzelle im allgemeinen und die SOFC im speziel-
len betreffen ist, dass diese Technologie zweifelsfrei das Potential flr ein 6kologisch nach-
haltiges Energiesystem mit hochsten Wirkungsgraden aufweist, jedoch derzeit noch nicht
ausreichend ausgereift ist, um bei Kosten und Lebensdauer mit konkurrierenden Systemen
mithalten zu kénnen. Dies hatte zur Folge, dass der, schon oftmals als ,kurz bevorstehend*
prognostizierte, Marktdurchbruch versagt blieb und dadurch einen Riickzug auch vieler In-
vestoren mit sich zog. Als jlingstes negatives Beispiel dafir Iasst sich der Ausstieg von Sie-
mens aus der SOFC Forschung anfuhren.

Auf Seite der Forschung sind die Aktivitaten seit jeher sehr umfangreich. Der Start intensiver
SOFC Forschungsarbeiten reicht auf die 60er Jahre zurlick. Dabei handelt es sich zumeist
jedoch um die Untersuchung von Detailproblemstellungen. Die gro3e Herausforderung ist
nach wie vor das Zusammenfiihren dieser Detailoptimierungen und die Integration aller
Komponenten in ein Gesamtsystem. Erst dann werden die Auswirkungen von Degradati-
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onsmechanismen, ein Problem das die Vorhersehbarkeit und Testbarkeit der geforderten
Lebensdauer von stationdren Energiesystemen (40000 — 90000 h) erheblich erschwert,
sichtbar. Die hohen Kosten der wegen der hohen Betriebstemperaturen notwendigen Materi-
alien stellen eine weitere Barriere zur Markteinfihrung dar. Allerdings steht man, was die
kostenmalig positive Auswirkung der Massenfertigung betrifft, hier erst am Anfang der Kos-
tendegression. Daruber hinaus sollen die Kosten durch den Trend hin zu niedrigeren Be-
triebstemperaturen (600°C) und den dadurch moéglich werdenden metallgestitzten Elektro-
den gesenkt werden.

Betrachtet man die internationale Forderlandschaft, beobachtet man einige engagierte Pro-
gramme wie beispielsweise in den USA (SECA), Europa (JTI bzw. FP7) oder Japan (NEDO).
Die USA verfolgt langfristig mit der beabsichtigten Entwicklung eines SOFC Systems mit
integrierter Kohlevergasung sicherlich das am deutlichsten fokussierte Ziel der Marktetablie-
rung. Damit haben sie sich aus einer Vielzahl von Systemmaéglichkeiten die sich allein aus
der Wahl des Brennstoffs ergeben gezielt auf Kohle festgelegt. In Europa gibt man sich be-
wusst technologieneutral. Die Anwendung steht im Vordergrund. Folglich betrifft die Férde-
rung des europaischen Programms zumindest PEM, MCFC und SOFC in gleichen Malfen.
Zwar ist das Programm vorerst bis 2017 budgetiert, jedoch sind die unterschiedlichen For-
derprojekte auf 3 Jahre ausgelegt. In wie weit es moglich sein wird, eine konkrete Technolo-
gie auch langerfristig zu verfolgen und in weiterer Folge zur Marktreife zur fuhren, ahnlich
wie im Programm der SECA, wird sich zeigen.
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