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Entwicklung und Modellierung eines Polymerelektrolyt-Brennstoffzellen-
stapels der 5 kW Klasse

von Thorsten Wister
Kurzfassung:

Polymerelektrolyt-Brennstoffzellen (PEFCs) bedirfen erheblicher Optimierungen, um kon-
kurrenzfahig im Vergleich zu bereits am Markt etablierten Technologien zu werden. Die in der
vorliegenden Arbeit beschriebenen Ansatze tragen zur optimierten Auslegung von PEFCs der
5 kW Klasse bei. Diese Anséatze erfassen Wechselwirkungen der Einzelkomponenten des Zell-
stapels untereinander und stellen diese auf eine neue Modell-Grundlage. Sie umfassen unter
anderem die Betrachtung des Wasser- und Warmemanagements, die Kenntnis Uber die zu
erwartende Strdmungs- und Stromdichteverteilung sowie die Abhangigkeit der Zellleistung von
den Betriebsparametern. Die abstrahierten Lodsungswege kénnen auf die Auslegung und Opti-
mierung von Brennstoffzellenstapeln anderer Leistungsklassen Ubertragen werden.

Als Grundlage fir die Auslegung des 5 kW Zellstapels dienen experimentelle Untersuchungen
an Einzelzellen und Short-Stacks. Durch Betriebsparametervariationen hervorgerufene lokale
Anderungen in der Zellleistung werden durch Messungen der Stromdichteverteilung bestimmt.
Dabei kommen zwei innovative Messmethoden zum Einsatz. Das erste Verfahren basiert auf
lokalen in-situ Widerstandsmessungen. Das nicht-invasive zweite Verfahren der Magnetotomo-
graphie erlaubt, durch Messung der magnetischen Flussdichte auBerhalb eines Zellstapels auf
die Stromdichteverteilung innerhalb des Zellstapels zu schlieBen.

Zur Leistungscharakterisierung von PEFCs in Form von Spannungs-Stromdichte-Kennlinien
wird ein neuartiger, quasi eindimensionaler Modellansatz hergeleitet. Die Anwendung des
Modells zeigt, dass sich der empfohlene maximale kathodenseitige Reaktandenumsatz mit
abnehmendem Betriebsdruck und steigender Stromdichte hin zu einem héheren Sauerstoff-
stéchiometriekoeffizienten verschiebt. Eine effektive Steigerung der Leistung kann durch eine
vergréBerte Katalysatoroberflache und eine erhdhte Katalysatoraktivitat erreicht werden.

Die GleichmaBigkeit der Medienverteilung auf die einzelnen Zellen in einem Zellstapel bestimmt
ein analytischer eindimensionaler Berechnungsansatz. Dieser Ansatz wird verallgemeinert,
indem die EinflussgréBen zu geeigneten dimensionslosen Kennzahlen zusammengefasst
werden. FUr beliebige Zellstapelgeometrien wird die GleichmaBigkeit der Medienverteilung als
Funktion dieser Kennzahlen in graphischer und analytischer Form présentiert.

In Abhangigkeit des jeweils vorliegenden Anwendungsfalls erweist sich flir den Betrieb des
5 kW Zellstapels ein Betriebsdruck von 1,1 bis 2,2 bar als besonders geeignet. Zur Abfuhr der
Reaktionswarme aus dem Zellstapel wird ein wasserbasiertes Kihlkonzept ausgewéhlt. Die
anodenseitigen Befeuchterzellen sind in den Brennstoffzellenstapel integriert. Die Speisung der
Befeuchterzellen erfolgt tber das nach dem Durchfluss durch den Zellstapel erwérmte Kihl-
wasser. Zur Befeuchtung des Oxidans wird die Verwendung eines Kapillar- oder Hohlfaserbe-
feuchtermoduls empfohlen.

Basierend auf den Ergebnissen der Arbeit ist ein aus 55 Zellen bestehender Brennstoffzellen-
stapel gebaut und in Betrieb genommen worden. Eine erste Leistungscharakterisierung
verdeutlicht, dass die angestrebte Leistung von 5 kW erreicht wird.






Development and Modelling of a Polymer Electrolyte Fuel Cell Stack of the
5 kW Class

by Thorsten Wister

Abstract:

Polymer electrolyte fuel cells (PEFCs) require considerable optimization before they can
compete with technologies already established on the market. The approaches described in this
thesis contribute to the optimized design of PEFCs of the 5 kW class. The approaches concern
the mutual interactions of individual components of the cell stack and place these interactions
on a new model basis. They comprise, amongst other aspects, water and heat management,
knowledge of the expected flow and current density distribution as well as the dependence of
cell performance on the operating parameters. The generalized results can be transferred to the
design and optimization of fuel cell stacks of different power classes.

Experimental investigations of single cells and short stacks serve as the design basis for the
5 kW cell stack. Local changes in cell power caused by varying the operating parameters are
determined by measuring the current density distribution. Two innovative measuring methods
are used for this purpose. The first procedure is based on local in situ resistance
measurements. The second non-invasive method of magnetic tomography permits conclusions
to be drawn about the current density distribution inside the cell stack from measurements of
magnetic flux density outside the cell stack.

A novel, quasi-one-dimensional model is derived for characterizing PEFC performance in the
form of voltage-current density curves. The application of the model shows that with decreasing
operating pressure and rising current density the recommended maximum cathodic reactant
conversion is shifted towards a higher oxygen stoichiometry coefficient. An effective rise in
performance can be achieved by an enlarged catalyst surface area and increased catalyst
activity.

An analytical one-dimensional calculation approach determines that the media are uniformly
distributed among the individual cells in a cell stack. This approach is generalized by combining
the factors of influence into suitable dimensionless numbers. For any cell stack geometries, the
uniformity of the media distribution is presented as a function of these numbers in a graphical
and analytical form.

Depending on the respective application, an operating pressure of 1.1 to 2.2 bar proves to be
particularly suitable for operation of the 5 kW stack. A water-based cooling concept is selected
for removing the reaction heat from the cell stack. The humidifier cells on the anode side are
integrated into the fuel cell stack. The cooling water is fed into the humidifier cells after having
been heated by flowing through the cell stack. The use of a capillary or hollow-fibre humidifier
module is recommended in order to moisten the oxidant.

Based on the results, a fuel cell stack consisting of 55 cells has been constructed and put into
operation. An initial performance characterization shows that the envisaged power of 5 kW has
been achieved.
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1 Einfuhrung und Zielsetzung

In naher Zukunft zeichnet sich eine Erschépfung der kostenglinstig zu gewinnenden Erdélvor-
rate ab. In Kombination mit Umwelt-Risiken wie dem zunehmenden Treibhauseffekt durch
Kohlendioxid-Emissionen erfordert dies eine mit der Klimapolitik eng verknipfte, zielgerichtete
Politik der Ressourcenschonung. Bestandteil dieser Politik ist die Diversifizierung der verschie-
denen Energiequellen nach Energietrdgern und geographischen Zonen. Dies ist die Basis einer
sicheren Energieversorgung, die nicht von politischen Entscheidungen oder Konflikten in den
wenigen, geopolitisch instabilen Erddlexportlandern abhéngig ist.

Zur Schonung der endlichen Ressourcen werden hocheffiziente Energieumwandler benétigt,
die chemisch gespeicherte Energie mit hohem Wirkungsgrad und geringen Schadstoffemis-
sionen in elektrischen Strom umwandeln. Derzeitige Umwandlungsaggregate wie beispiels-
weise Verbrennungskraftmaschinen in Kombination mit Generatoren weisen bereits einen
hohen Entwicklungsstand auf, besitzen aber ein geringes Potential, die Effizienz durch Weiter-
entwicklungen merklich zu steigern. Vor diesem Hintergrund sind neue Technologien zur
Energieumwandlung gefordert. Die eng mit der Wasserstofftechnologie verbundene Brennstoff-
zellentechnik scheint die gestellten Anforderungen erfiillen zu kdnnen. Prinzipbedingt kénnen
Brennstoffzellen einen héheren theoretischen Wirkungsgrad als die durch den Carnot-Faktor
begrenzten Kraft-Warme-Prozesse erreichen. Brennstoffzellen kénnen in sehr unterschiedlichen
Anwendungen und Leistungsklassen als Energieumwandler eingesetzt werden. In den Be-
reichen der portabeln, mobilen und stationaren Anwendungen sind die angestrebten Zielkosten
stark von der Leistungsklasse der Brennstoffzelle abhangig. Als Ersatz fir Akkumulatoren
liegen die leistungsbezogenen Zielkosten der Brennstoffzellen in einem Leistungsbereich von
wenigen Watt bei ungefédhr 5000 €/kW. Fir brennstoffzellenbetriebene, stationare Blockheiz-
kraftwerke betragt dieser Wert 1.000—1.500 €/kW. Die gréBte Herausforderung stellen die Ziel-
kosten fur im PKW-Antrieb eingesetzte Brennstoffzellen von circa 50 €/kW dar [1].

Um die genannten Anforderungen und Kostenziele erreichen zu kénnen, wird an der Brennstoff-
zellentechnologie weltweit intensiv geforscht. Brennstoffzellen werden in Deutschland als zu-
kunftsweisende Technologie eingestuft. Die von den Bundesministerien flr die Brennstoffzellen-
forschung bereitgestellte Férdersumme betrégt jahrlich zwischen 16 und 26 M€ [2, 3]. Des Wei-
teren werden im Rahmen des ,Zukunftsinvestitionsprogramms (ZIP)“ Demonstrationsprojekte
im Zeitraum von 2001 bis 2005 jahrlich mit rund 12 M€ unterstltzt [4]. Das Budget fir wasser-
stoff- und brennstoffzellenbezogene Forschungs- und Entwicklungsprogramme der einzelnen
Bundeslander und der Europaischen Union addieren sich auf eine jéhrliche Férdersumme von
circa 25-35 M€ [3]. Die aus o6ffentlichen Mitteln bereitgestellte Gesamtférdersumme liegt somit
derzeit zwischen 55-70 M€/a. Die privaten Investitionen der Industrie in die Brennstoffzellen-
technologie sind schwierig zu beziffern, lbersteigen die 6ffentlichen Mittel aber bei Weitem und
liegen in Deutschland bei mehreren einhundert Millionen Euro jéhrlich [3]. Die Brennstoffzellen-
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technologie wird also intensiv von staatlicher und privater Hand vorangetrieben. Mit den ge-
nannten Aktivitdten nimmt Deutschland international eine fihrende Rolle ein.

Elektrische Energieumwandlung in Brennstoffzellen

Brennstoffzellen sind elektrochemische Zellen, die die chemische Energie von kontinuierlich zu-
geflhrtem Brennstoff und Oxidans in einem idealerweise isothermen Prozess in elekirische
Energie und Warme umwandeln [5]. Die Klassifizierung der unterschiedlichen Brennstoffzellen-
arten erfolgt zumeist anhand der Betriebstemperatur. Die sechs wesentlichen Arten unterteilen
sich in Hoch- und Niedertemperaturbrennstoffzellen. Zu den Hochtemperaturbrennstoffzellen
zahlen die Schmelzkarbonat-Brennstoffzelle (MCFC) und die Oxidkeramische-Brennstoffzelle
(SOFC). Die Betriebstemperaturen dieser beiden Arten liegen bei circa 650 °C beziehungs-
weise circa 850 °C. Als Niedertemperaturbrennstoffzelle werden die alkalische (AFC), die phos-
phorsaure (PAFC), die Direktimethanol- (DMFC) und die Polymerelektrolyt-Brennstoffzelle
(PEFC) bezeichnet. Die Betriebstemperaturen liegen unterhalb von 200 °C. Eine ausflhrliche
Beschreibung und Gegenlberstellung der einzelnen Brennstoffzellenarten mit den bevorzugten
Anwendungsbereichen findet sich beispielsweise in [6, 7].

Die vorliegende Arbeit ist auf die Polymerelektrolyt-Brennstoffzelle fokussiert. Die typische Be-
triebstemperatur dieser Brennstoffzelle liegt zwischen 50 °C und 80 °C. Gegenlber den ande-
ren Brennstoffzellenarten zeichnet sich die PEFC durch eine hohe Leistungsdichte, ein sehr
dynamisches Verhalten bei Lastwechseln sowie durch schnelle Anfahrzeiten aufgrund der
moderaten Betriebstemperatur aus [6]. Die PEFC erweist sich daher als interessante Alternative
fir den Einsatz als PKW-Antrieb, als Hilfsstromaggregat oder zur Strom- und Warmeversorgung
in Ein- und Mehrfamilienh&usern.

Wie alle Brennstoffzellen besteht auch die PEFC aus den drei Hauptkomponenten Anode,
Kathode und Elektrolyt. Der Elektrolyt, eine ionenleitende Membran, trennt die beiden Elektro-
den rdumlich voneinander. Die PEFC bendétigt als Brennstoff Wasserstoff. Der Wasserstoff wird
in reiner Form oder als wasserstoffreiches Synthesegas der Anode zugefiihrt. Katalytisch akti-
viert oxidiert der Wasserstoff in Protonen und Elektronen. Wé&hrend die Protonen die ionen-
leitende Membran passieren, gelangen die Elektronen aufgrund der Potentialdifferenz durch
einen auBeren Stromleiter von der Anode Uber den Verbraucher zur Kathode. Im Kathoden-
raum entstehen katalytisch Sauerstoffionen. Das Oxidationsmittel Sauerstoff wird im Allge-
meinen der Umgebungsluft entzogen. Die Sauerstoffionen rekombinieren mit den durch die
Membran diffundierten Protonen zu Wasser.

Die an den einzelnen Elektroden ablaufenden Reaktionen lauten:

Anode: H, = 2H" + 2e¢
Kathode: 2H" + 2¢ + %0, = H,O

Gesamtreaktion: H, % 0, H,0



Die bei der Gesamtreaktion freigesetzte Enthalpie berechnet sich nach der Gibbs-
Helmholz-Gleichung
H G TS Gl. 11

Die Enthalpieanderung ergibt sich aus der Anderung der freien Gibbsschen Enthalpie G und
dem Entropieterm T S . Die Anderung der freien Gibbsschen Enthalpie beschreibt den unter re-
versiblen Betriebsbedingungen maximal in elektrische Arbeit umgesetzten Anteil der Enthalpie-
anderung. Nach dem Faraday-Gesetz leitet sich daraus die reversible Zellspannung ab

u,, =— Gl. 1.2

rev

n 2 ist die pro umgesetztem Wasserstoffmolekil Ubertragene Anzahl an Elektronen, be-
zeichnet die Faraday-Konstante. Fallt das produzierte Wasser in fliissiger Form an, betrégt die
reversible Zellspannung unter Standardbedingungen (p=1 bar und T=25 °C) 1,23 V.

Der thermodynamische Wirkungsgrad der Brennstoffzelle ,, ergibt sich zu

F
g, =26 11 U U Gl. 1.3
AH n-F-U, U,

U, wird als thermoneutrale Spannung oder Brennwertspannung bezeichnet und betragt im Fall
flissigen Produktwassers 1,48 V.

Im Betrieb der Brennstoffzelle verringert sich die reversible Zellspannung aufgrund von Ohm-
schen Verlusten und Uberspannungen. Zu den Uberspannungen zéhlen beispielsweise Aktivie-
rungs-, Konzentrations- und Diffusionsliberspannungen. Eine detaillierte Beschreibung der ein-
zelnen Uberspannungen findet sich in [8]. Aus der Klemmspannung im Betrieb der Zelle U,

ergibt sich der Zellwirkungsgrad
U,
=—Z Gl. 14
n; U,
Um die verfligbare Spannung einer Brennstoffzelle zu erhdhnen, werden einzelne Zellen seriell
zu einem sogenannten Brennstoffzellenstapel (englisch: Fuel Cell Stack) verschaltet.

Aufbau einer Brennstoffzelle mit Polymerelektrolyt

In einem Brennstoffzellenstapel erfolgt der Stromabgriff an Stromabnehmerplatten, die in elek-
trischem Kontakt mit den duBeren Zellen des Stapels stehen. Die einzelnen Zellen sind jeweils
aus Bipolarplatten, einer Membran-Elekiroden-Einheit (MEA) und Dichtungen aufgebaut. Die
Zellkomponenten werden im Folgenden n&her beschrieben.

Die Bipolarplatten stellen den elekirischen Kontakt zwischen benachbarten Zellen her und
trennen die beiden Gasrdume raumlich voneinander. In die Platten sind beidseitig Strémungs-
strukturen eingebracht, die eine méglichst homogene Verteilung der gasférmigen Reaktanden
auf die katalysatorbeschichtete Zellfliche sicherstellen. Die katalysatorbeschichtete Flache wird
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im Weiteren als aktive Fldche bezeichnet. Zur Abfuhr der bei der elektrochemischen Reaktion
entstehenden Warme aus dem Zellenstapel kénnen innerhalb der Bipolarplatte Kihlstrukturen
integriert sein. Eine Bipolarplatteneinheit setzt sich dazu aus zwei Bipolarplattenelementen
zusammen. Zwischen den beiden Elementen ist die Kihlstruktur entweder direkt in die Platten
selber oder in Form einer zusatzlichen Kihlizelle eingearbeitet.

Tabelle 1.1 zeigt die vom U.S. Department of Energy (DoE) definierten Zielwerte fir die Mate-
rialanforderungen an Bipolarplatten [9]. Weitere Anforderungen sind geringe Fertigungstoleran-
zen, eine hohe mechanische Stabilitdt sowie eine hohe thermische Leitfahigkeit.

Tabelle 1.1: Zielwerte fiir die Materialanforderungen an Bipolarplatten [9]

Materialanforderung Zielwert Zweck

Gasdichtigkeit < 2*10° cm? Hy/(s*cm?) @ | sichere raumliche Trennung der Reaktanden-
80 °C, 3 bar gase

elektrischer Widerstand | ca. 0,01 Qcm geringe Ohmsche Verluste

Ubergangswiderstand < 0,02 Qcm? geringe Ohmsche Verluste

Oxidationsstabilitat < 16 pA/cm? hohe Langzeitstabilitat

Werkstoffe, die diese Anforderungen erflillen kénnen, sind Platten aus reinem Graphit be-
ziehungsweise einer Graphit-Kunststoff-Mischung oder Metallbleche, die mit einer Korrosions-
schutzschicht versehen sind.

Graphit eignet sich aufgrund der hohen chemischen Bestandigkeit, der geringen Dichte und der
guten elektrischen Leitfahigkeit als Bipolarplattenmaterial. Die Strdmungsstrukturen in Bipolar-
platten aus reinem Graphit missen allerdings zeitaufwendig und damit kostenintensiv gefrast
werden. Aus diesem Grund sind Bipolarplatten aus reinem Graphit fir die Prototypenfertigung,
nicht aber fir die Serienproduktion geeignet.

Ein Gemisch aus Kunststoff und Graphit (Composit) erlaubt, die positiven Materialeigenschaften
graphitischer Bipolarplatten in einem serienfertigungstauglichen Herstellverfahren zu nutzen.
Einem Kunststoff, Duroplast oder Thermoplast, wird pulverisiertes Graphit mit einem Volumen-
anteil von mindestens 50 % [10] beziehungsweise einem Massenanteil von tber 70 % [11, p.
308] beigemischt. Das Gemisch wird anschlieBend in einem SpritzgieB- oder Spritzprage-
prozess zu Bipolarplatten mit den entsprechenden Strémungsstrukturen verarbeitet. Das bei
diesem Herstellverfahren angestrebte Entwicklungsziel sieht vor, die an die Bipolarplatten ge-
stellten Anforderungen ohne eine weitere maschinelle Nachbearbeitung zu erreichen.

Die Dicke der Compositplatten setzt sich additiv aus den Kanaltiefen der Strémungsstrukturen
und der Restwandstarke zusammen. Die Restwandstarke, die mindestens eingehalten werden
muss, um eine ausreichende Gasdichtigkeit und Bruchsicherheit zu erreichen, betragt rund
0,8 mm. Alle in dieser Arbeit verwendeten Bipolarplatten auf graphitischer Basis bestehen aus
Compositmaterial.

Als kostengiinstige Alternative gewinnen Graphitfolien aus expandiertem Graphit [11, p. 312]
als Bipolarplattenmaterial zunehmend an Bedeutung. Neben der guten Korrosionsbestandigkeit
und elektronischen Leitfahigkeit, zeichnen sich Bipolarplatten aus Graphitfolie durch ein
geringes Bauteilgewicht aus. Des Weiteren zeigt das Material gute Dichtungseigenschaften in
Verbindung mit geringen Ubergangswiderstianden. Die mechanische Stabilitdt sowie die Gas-



dichtigkeit werden durch Imprégnieren mit beispielsweise Epoxid- oder Phenolharz erreicht. Die
gewdiinschte Strémungsstruktur kann durch Stanzen oder Pragen in die Folie kostenglinstig ein-
gearbeitet werden. Ein Nachteil der Graphitfolie ist die starke Anisotropie der elektronischen
und thermischen Leitféhigkeit des Materials.

Wegen der hohen Gasdichtigkeit und der mechanischen Stabilitdt kénnen metallische Bipolar-
platten dinner ausgefiihrt werden als solche auf Basis von Graphit. Dies resultiert in einer
héheren volumetrischen und gravimetrischen Leistungsdichte eines Zellstapels mit Bipolar-
platten aus Metall. Fiir den Einsatz in Brennstoffzellen werden die Werkstoffe Titan, Aluminium,
Edelstahl und andere Nickel- und Eisen-basierte Legierungen favorisiert. Die Strémungs-
strukturen kénnen durch massenfertigungstaugliche Verfahren wie Pragen, Stanzen oder Atzen
kostenglinstig in die metallischen Platten eingebracht werden.

Die Umgebungsbedingungen in Brennstoffzellen stellen hohe Anforderungen an die metal-
lischen Bipolarplatten. Die vorhandene Feuchte, die erhdhten Temperaturen und der geringe
pH-Wert in Kombination mit elektrischen Potentialen fihren bei den meisten Metallen zu
Korrosion. Die bei der Korrosion entstehenden mehrwertigen Kationen schadigen die Membran,
indem sie dort aktive Zentren blockieren. Einige Metalle bilden Oxidschichten, die ausreich-
enden Schutz gegen Korrosion bieten. Allerdings zeichnen sich diese Oxidschichten meist
durch hohe elektrische Widerstdnde aus, die einen inakzeptablen Leistungsverlust bedingen.
Um die hohen Widerstdnde zu vermeiden, konzentriert sich die Forschung auf zwei unter-
schiedliche Ansatze. Zum einen wird versucht, Materialien zu finden, die unter Brennstoffzellen-
bedingungen eine hoch leitfdhige und korrosionsbestandige Oxidschicht ausbilden. Zum an-
deren besteht die Mdglichkeit, die Platten durch eine Oberflachenbeschichtung mit einer
chemisch und mechanisch stabilen Schicht zu schiitzen. Eine solche Schutzschicht muss eine
zu Graphitplatten vergleichbare elektrische Leitfahigkeit mit geringen Ubergangswiderstanden
und gleichzeitig gutem Korrosionsschutz aufweisen. Ubergangsmetallkarbide, Nitride und
Boride zeigen als Schutzschichten das Potential fir den Einsatz in Brennstoffzellen [12]. Diese
Schichten kénnen beispielsweise in einem Tauchbad, durch Spray- oder Galvanisationspro-
zesse sowie durch PVD- und CVD-Verfahren (Physical-, Chemical Vapor Deposition) auf die
metallischen Platten aufgetragen werden.

Als MEA wird die Einheit aus der katalysatorbeschichteten ionenleitenden Polymermembran
und beidseitig aufgebrachten Gasdiffusionsschichten bezeichnet. In der Sandwich-artig aufge-
bauten MEA finden die elektrochemischen Reaktionen statt. Die Aufgabe der typischerweise
zwischen 25 und 180 pm dicken Polymermembran besteht in der Leitung der Protonen von der
Anode zur Kathode, bei gleichzeitiger elektronischer Isolation der beiden Elektroden. Darlber
hinaus gewébhrleistet die Membran die rdumliche Trennung der beiden Gasrdume voneinander.
Die Materialanforderungen an die Membran sind in Tabelle 1.2 in Form der vom DoE definierten
Zielwerte aufgelistet [9].
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Tabelle 1.2: Zielwerte fir die Materialanforderungen an Polymermembranen [9]

Materialanforderung Zielwert Zweck

Gasdichtigkeit <1 mA/cm? sichere raumliche Trennung der Reaktandengase /
Verringerung der Mischpotentialbildung

Flachenwiderstand < 0,1 Qcm? geringe Ohmsche Verluste

Quellgrad <10 % homogene Anpressdruckverteilung

Leistungsdegradation <2 mV/1000h geringe Alterung

Das perfluorierte sulfonierte lonomer Nafion® der Firma E.I. DuPont de Nemours ist das derzeit
meistverwendete Membranmaterial in PEFCs. Das GrundgerUst dieses Polymers besteht aus
Polytetrafluorethylen (PTFE). Die Leitung der Protonen wird durch Sulfonsduregruppen ermdg-
licht, die kovalent an die Haupt-Polymerkette gebunden sind. Die mechanische Stabilitdt der
Membran kann erhéht werden, wenn das ionenleitende Polymer durch ein Gewebe aus PTFE
verstarkt wird [13]. Obwohl das fluorierte Haupt-Polymer der Grundstruktur der Membran einen
hydrophoben Charakter gibt, sind die Sulfonsduregruppen hydrophil. Die Leitfahigkeit der
Sulfonsauregruppen hangt stark von dem Wassergehalt in der Membran ab. Im drucklosen
Betrieb stellt die Siedetemperatur des Wassers einen Grenzwert fir die Betriebstemperatur dar.
Nahe 100 °C fuhrt die Wasserverdampfung zur Austrocknung der Membran und somit zum Ver-
lust der protonenleitenden Eigenschaft.

Ein neuartiges Membranmaterial, Phosphorsaure-dotiertes Polybenzimidazol (PBI), unterliegt
nicht dieser Temperaturbeschrankung. Da es sich bei der Phosphorsdure um einen intrin-
sischen Protonenleiter handelt, bendtigt diese Membran kein Wasser zur Leitung der Protonen.
Dies verringert den Befeuchtungsaufwand der Reaktandengase und erméglicht Betriebstempe-
raturen von deutlich tGber 100 °C auch unter Umgebungsdruck [14]. Ein Nachweis der geforder-
ten Langzeitstabilitdt der PBI Membranen steht noch aus.

Eine umfangreiche Beschreibung weiterer Membranmaterialien in Kombination mit einer Wirt-
schaftlichkeitsbetrachtung findet sich in [15].

Die elektrochemische Reaktion bedarf einer katalytischen Aktivierung, um eine ausreichend
hohe Reaktionsrate gewéhrleisten zu kdénnen. Aus diesem Grund befindet sich auf beiden
Seiten der Membran eine Katalysatorschicht. Die Aufgabe des Katalysators besteht in der
Absorption, Dissoziation und Oxidation beziehungsweise Reduktion der Wasserstoff- und
Sauerstoffmolekuile. Die Anforderungen an den Katalysator sind demnach eine hohe elektroka-
talytische Aktivitét bei gleichzeitiger Stabilitat in oxidierender und reduzierender Atmosphére. In
Polymerelektrolyt-Brennstoffzellen kommt auf der Anoden- und Kathodenseite bevorzugt das
Edelmetall Platin als Katalysatormaterial zum Einsatz. Zur weiteren Steigerung der kataly-
tischen Aktivitdt von Platin wird derzeit der Zusatz von Legierungsmetallen wie Ruthenium,
Rhodium sowie Nickel, Chrom und Kobalt erforscht [16, 17]. Bereits durch einen Kohlenstoff-
monoxidgehalt von weniger als 5 ppm im Brenngas kann der Platinkatalysator entscheidend
inaktiviert werden [18]. Bei Betrieb der Brennstoffzelle mit Synthesegas ist daher die Verwen-
dung einer geeigneten Katalysatorlegierung notwendig.

Um den An- und Abtransport der Reaktanden sowie der Elektronen und Protonen an den Kata-
lysatorplatzen zu gewahrleisten, missen die Katalysatorpartikel in Kontakt mit der entsprech-



enden Gasphase, dem ionenleitenden Polymer und einem elektronisch leitfahigen Material
stehen. Diese sogenannte Dreiphasen-Grenzschicht muss eine méglichst groBe Flache um-
fassen, da es sich um eine oberflachenproportionale Umwandlungsreaktion handelt. Eine opti-
mierte Katalysatorschicht zeichnet sich durch ein extrem feines Geflige mit ausreichender
Porositét aus. Um den Gehalt an katalytisch inaktivem Katalysatormaterial zu minimieren, strebt
die Entwicklung derzeit nach immer kleineren Katalysatorpartikeln. Diese Partikel mit einer
Gr6Be von wenigen Nanometern [17, 19, 20] werden auf einer Kohlenstoffstruktur getragert.

Zwischen der Bipolarplatte und der Katalysatorschicht befindet sich sowohl auf der Anoden- als
auch auf der Kathodenseite eine Gasdiffusionsschicht (GDL). Die Funktionen der GDL
umfassen:
homogene Verteilung der Reaktandengase auf die Katalysatorschicht. Dies erfordert
eine hohe Gaspermeabilitdt sowohl quer zur als auch in der Ebene der GDL, damit auch
die Katalysatorplatze versorgt werden, die benachbart zu den Stegen der Strémungs-
struktur liegen.
Abtransport des Produkiwassers aus der Katalysatorschicht in die Kanale der Stro-
mungsstruktur. Um Ansammlungen flissigen Wassers, die den Gastransport behindern,
in der GDL zu vermeiden, wird diese mit circa 5-30 Ma.% PTFE hydrophobisiert [21].
homogene Verteilung der Uber die Kanalstege in die GDL eintretenden Elektronen auf
die Katalysatorschicht. Die geforderte hohe elektronische Leitfahigkeit ist typischerweise
stark von dem Anpressdruck beziehungsweise der Kompression der GDL abhéngig.
Abtransport der bei der elektrochemischen Reaktion in der MEA entstehenden Warme
zu den Bipolarplatten, in denen die Kihlstrukturen integriert sind. Eine hohe thermische
Leitfahigkeit beglnstigt eine homogene Temperaturverteilung Uber der aktiven Flache
und geringe Temperaturgradienten zwischen Membran und Kihimedium.
Schutz der Membran bei auftretenden Druckunterschieden zwischen dem Anoden- und
Kathodenraum. Dies erfordert eine hohe mechanische Stabilitdt der im eingebauten
Zustand zwischen 200 und 400 um dicken GDL. Die nur auf den Stegen der Strémungs-
struktur aufliegende GDL muss steif sein, um nicht in die Kanéle gedriickt zu werden.
Dies wiirde zu erhdhten Druckverlusten oder sogar verstopften Kanalen fihren.
In PEFCs werden bevorzugt entweder Kohlepapier oder Kohlenstoffgewebe als Gasdiffusions-
schicht eingesetzt. Haufig werden diese Diffusionsschichten zusatzlich mit einem sogenannten
Microlayer an der Grenzschicht zwischen Katalysatorschicht und GDL versehen. Der Micro-
layer, bestehend aus Karbon- oder Graphitpartikeln und PTFE, stellt einen verbesserten
Wassereintrag in die GDL sicher und setzt die Ubergangswiderstande herab.

Die vornehmliche Aufgabe der Dichtungen besteht in der sicheren rdumlichen Trennung der
Medien gegeneinander und zur Umgebung hin. Um die geforderte Langzeitstabilitat erreichen
zu kbénnen, missen die Dichtungen gegenlber den in der Brennstoffzelle vorherrschenden
Bedingungen bestandig sein. Neben der mechanischen sind hier vor allem die chemische und
thermische Bestandigkeit gefordert. Erfullen die Dichtungswerkstoffe diese Anforderungen
nicht, kbnnen freigesetzte niedermolekulare Bestandteile und Abbauprodukte der Dichtungen
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Katalysatorplatze blockieren oder sich in der Gasdiffusionsschicht anlagern und dort die hydro-
philen und hydrophoben Eigenschaften verédndern [22].

Weitere Anforderungen an die Dichtungswerkstoffe sind in Tabelle 1.3 aufgelistet. Zum der-
zeitigen Entwicklungszeitpunkt kénnen noch keine verlasslichen Zielwerte fir die unterschied-
lichen Anforderungen angegeben werden.

Tabelle 1.3: Anforderungen an Dichtungswerkstoffe [23]

Materialanforderung Zweck

geringe Gasdurchlassigkeit hohe Sicherheit und guter Wirkungsgrad

hoher elektrischer Widerstand Isolation der Halbzellen

geringe Quellung hohe Lebensdauer der Dichtung, geringe Stackkrafte

geringer Druckverformungsrest | hohe Rickfederwirkung ohne Dichtkraftverlust, um Warmeaus-

(compression set) dehnungen und Quellung von Dichtungspartnern auszugleichen, hohe
Lebensdauer der Dichtung

groBe ReiBdehnung guter Toleranzausgleich, hohe Lebensdauer, geringe Stackkrafte

niedrige Shore-Harte geringe Stackkréafte, groBe Freiheit bei der Auslegung des Dichtprofils

Waéhrend lose und durch Trégerfolien verstarkte Dichtungen nur in Einzelanfertigungen bis hin
zu mittleren Serienstlickzahlen zum Einsatz kommen, werden fir die Massenproduktion inte-
grierte Dichtungen favorisiert [24]. Integrierte Dichtungen lassen sich in einem SpritzgieB-
prozess auf die Bipolarplatte [25], die Diffusionsschicht [24] oder die MEA [26] applizieren.
Dabei geht der Entwicklungstrend hin zu profilierten Dichtungen. Diese erlauben im Vergleich
zu Flachdichtungen einen gréBeren Toleranzausgleich bei gleichzeitig geringerer Bauteilbean-
spruchung und Anpresskraft.
Derzeit konzentriert sich die Entwicklung auf folgende Polymerfamilien:

Silikon

Polyisobutylen (PIB)

Ethylen-Propylen-Dien-Kautschuk (EPDM)

Acrylnitril-Butadien-Kautschuk (NBR)

Fluorelastomere (FPM)

- Thermoplastische Elastomere (TPE)

Die Materialien zeichnen sich bei der Verarbeitung durch eine niedrige Viskositat aus. Daher
kdénnen sie in einem SpritzgieBprozess bei moderaten Driicken von wenigen 10 bar auf die sen-
siblen Bauteile appliziert werden. Der geschéatzte Preis der unterschiedlichen Elastomere be-
wegt sich in einem Bereich von ungefahr 15-25 €/kg. Eine Ausnahme bilden die bis circa 200 °C
hochtemperaturbestandigen FPM-Materialien, deren massenbezogener Preis den der anderen
Materialen um mehr als den Faktor 10 Ubersteigt. Thermoplastische Elastomere auf Basis von
Polyurethan stellen einen Hybrid aus Thermoplast und Elastomer dar und verbinden die
positiven Eigenschaften beider. Zum einen erlauben die thermoplastischen Eigenschaften kurze
Zykluszeiten und die Wiederverwertung des Angussverteilers, zum anderen besitzt das Material
hervorragende elastische Eigenschaften. Allerdings fihrt die derzeit noch unzureichende
chemische Bestandigkeit unter Brennstoffzellenbedingungen zu einer schnellen Alterung des
Materials.



Bezogen auf den derzeitigen Stand der Technik sind in Tabelle 1.4 die verschiedenen Werk-
stoffe anhand ausgewéhlter Werkstoffeigenschaften gegentbergestellt. Das Potential fir den
Einsatz in Brennstoffzellen kann allerdings zum jetzigen Zeitpunkt basierend auf den material-
spezifischen und fertigungstechnischen Vor- und Nachteilen der unterschiedlichen Polymer-
familien noch nicht abschlieBend beurteilt werden.

Tabelle 1.4: Bewertung ausgewahlter Werkstoffeigenschaften unterschiedlicher Dichtungsmaterialien
(+ hoch, o mittelmaBig, - niedrig)

Silikon PIB EPDM NBR FPM TPE
chem. Bestandigkeit - + + - + -
therm. Besténdigkeit o] o] - + -
mech. Besténdigkeit + + + o] o]
Gaspermeabilitat - + o o + -
Verarbeitbarkeit + o} o + o} +
Preis - - - - + -

Zielsetzung und Vorgehensweise der vorliegenden Arbeit

Im Rahmen der weltweiten intensiven Forschung im Bereich der PEFC-Entwicklung besteht ein
erheblicher Optimierungsbedarf dieser Technologie, um die Konkurrenzfahigkeit der Brennstoff-
zelle zu bereits am Markt etablierten Technologien zu erreichen. Die in der vorliegenden Arbeit
beschriebenen Ansétze sollen dazu beitragen, die Auslegung von PEFC-Stacks der 5 kW
Klasse hinsichtlich unterschiedlicher Auslegungskriterien wissenschaftlich fundiert zu opti-
mieren. Solche Auslegungskriterien sind beispielsweise der Wirkungsgrad oder das Leistungs-
volumen und —gewicht der Brennstoffzelle.

Aus der Literatur sind verschiedene Polymerelektrolyt-Brennstoffzellen in der Leistungsklasse
von 5 kW bekannt. Beispielhaft seien hier die in [27-35] beschrieben Zellstapel aufgefiihrt. Bei
der Auslegung und Optimierung derartiger Zellstapel ist eine Vielzahl an EinflussgréBen zu be-
achten. Dies erfordert einen breiten Ansatz, der bisher in keiner Veréffentlichung systematisch
flir PEFC-Stapel beschrieben worden ist. Ein breiter Ansatz umfasst unter anderem die Betrach-
tung des Wasser- und Warmemanagements, die Kenntnis (lber die zu erwartende Strémungs-
und Stromdichteverteilung und den Kraftfluss in dem Zellstapel sowie die Abhangigkeit der
Zellleistung von den Betriebsparametern. Das vorrangige Ziel dieser Arbeit besteht darin, einen
solchen breiten Ansatz zu verfolgen, um Wechselwirkungen der Einzelkomponenten des Stacks
untereinander zu erfassen und diese auf eine neue Modell-Grundlage zu stellen. Durch eine
detaillierte Beschreibung der erarbeiteten Ansatze kénnen die abstrahierten Lésungswege und
Ergebnisse zu einem hilfreichen Werkzeug bei der Auslegung und Optimierung zukdinftiger
Brennstoffzellenstapel auch anderer Leistungsklassen werden.
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Die Arbeit gliedert sich im Einzelnen in folgende Kapitel:

Kapitel 2 beschreibt einen neuartigen Modellansatz zur Leistungscharakterisierung von PEFC in
Form von Spannungs-Stromdichte-Kennlinien. Fir die betrachteten Brennstoffzellen werden an-
hand von experimentell ermittelten Messreihen funktionale Abhangigkeiten der verwendeten
Modellparameter unter variierenden Betriebsparametern abgeleitet. Diese Abhé&ngigkeiten
dienen der Interpretation der Messergebnisse und erlauben, den experimentellen Messaufwand
zu verringern. Eine Sensitivitdtsanalyse der Modellparameter zeigt am Ende des Kapitels fiir
das gewahlte Zelldesign des 5 kW Zellstapels Optimierungspotentiale beziiglich der Zellleistung
auf.

Kapitel 3 erlautert die Messaufbauten und Messmethoden, die zur Charakterisierung der unter-
suchten Einzelzellen und Zellstapel zum Einsatz kommen. Den Schwerpunkt dieses Kapitels
bildet die Beschreibung von zwei innovativen Verfahren zur Bestimmung der Stromdichtever-
teilung in Brennstoffzellen. Das erste Verfahren basiert auf lokalen Widerstandsmessungen. Die
vorgestellte Messapparatur, die keine Segmentierung der MEA oder Bipolarplatte erfordert, ist
kostenglinstig zu fertigen und leicht in Zellstapel zu integrieren. Das als Magnetotomographie
bezeichnete zweite Verfahren ist das derzeit einzige bekannte nicht-invasive und somit rick-
wirkungsfreie Verfahren zur Bestimmung der Stromdichteverteilung. Das Verfahren erlaubt,
durch Messung der magnetischen Flussdichte auBerhalb eines Zellstapels auf die Stromdichte-
verteilung innerhalb des Zellstapels zu schlieBen.

Kapitel 4 beschreibt und bewertet die experimentellen Ergebnisse, die als Grundlage fiir die
Auslegung des 5 kW Zellstapels dienen. Die Ergebnisse umfassen eine systematische Charak-
terisierung von Einzelzellen und aus maximal drei Zellen bestehenden Zellstapeln. Untersucht
werden unter anderem die Einfliisse unterschiedlicher Strémungsstrukturen und Bipolarplatten-
materialien sowie variierender Betriebsparameter auf die Zellleistung.

Kapitel 5 behandelt die Medienverteilung in einem Brennstoffzellenstapel. Eine gleichmaBige
Verteilung der Medien auf die einzelnen Zellen eines Zellstapels ist Voraussetzung flr eine
hohe Leistungsausbeute. Die Verteilung der Medien ist neben verschiedenen Geometrie- und
Betriebsparametern von der Art der Strémungsfihrung in dem Zellstapel abhangig. Der ge-
wahlte Ansatz zur Berechnung der Medienverteilung untersucht die Auswirkungen der unter-
schiedlichen EinflussgroBen auf die Verteilung und bestimmt fiir den 5 kW Stapel eine auf die
Stréomungsstruktur der Zellen abgestimmte Auslegung der Versorgungskanéle. In einem weite-
ren Schritt erfolgt die Verallgemeinerung des gewéhlten Ansatzes, indem die EinflussgréBen zu
dimensionslosen Kennzahlen zusammengefasst werden. Flr beliebige Zellstapelgeometrien
wird die GleichmaBigkeit der Medienverteilung in Abhéngigkeit der Kennzahlen fiir ausgewahite
Kennzahlbereiche in graphischer und analytischer Form présentiert.

Kapitel 6 befasst sich mit dem Warmemanagement einer 5 kW PEFC. Zur Abfuhr der Reak-
tionswarme aus dem Zellstapel werden luft- und wasserbasierte Kihlkonzepte gegenlberge-
stellt und bewertet. Eine entwickelte Auslegungsroutine optimiert die Kihlzellengeometrie be-
zuglich der durch die Kiihlung bedingten Verlustleistung. Diese Routine erlaubt neben der Be-
trachtung der stromungsbedingten und Ohmschen Verlustleistung auch eine Berlcksichtigung
warmetechnischer Gesichtspunkte.
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Kapitel 7 gibt einen Uberblick tiber verschiedene Befeuchtungskonzepte und bewertet diese im
Hinblick auf den Einsatz in der Brennstoffzelle. Ebenfalls erfolgt eine experimentelle Charakteri-
sierung von Befeuchtern, die auf der Membrantechnologie basieren. Anhand der Messdaten er-
folgt unter Berlicksichtigung der experimentellen Ergebnisse aus Kapitel 4 die Auslegung der
Befeuchtereinheiten fir den 5 kW Zellstapel.

Kapitel 8 betrachtet ein vereinfachtes 5 kW PEFC-System. Fir dieses System werden bevor-
zugte Betriebsbereiche identifiziert, die einen wasserautarken Betrieb ermdglichen. Die Berech-
nungen des Warme- und Wassermanagements sowie der Verlustleistung der peripheren Sys-
temkomponenten orientieren sich an den Ergebnissen der vorherigen Kapitel.

Zur Steigerung der volumetrischen und gravimetrischen Leistungsdichte werden in Kapitel 9
ausgewahlte Bauteile diesbeziiglich optimiert. Betrachtet werden die Endplatten und Dich-
tungen des Zellstapels.

In Kapitel 10 wird der gebaute und in Betrieb genommene Polymerelektrolyt-Brennstoffzellen-
stapel vorgestellt. Die Auslegung des Zellstapels basiert auf den in den vorangehenden Kapi-
teln vorgestellten Ergebnissen. Eine erste Leistungscharakterisierung zeigt, dass die Leistung
von 5 kW erreicht wird.

In Kapitel 11 sind die gewonnenen Erkenntnisse der Arbeit abschlieBend zusammengefasst.

Die vorliegende Arbeit entstand im Rahmen des vom Ministerium fur Wissenschaft und For-
schung des Landes Nordrhein-Westfalen geférderten Projektes ,Auslegung eines kompakten
PEFC-Stacks der 5 kW Klasse". Die experimentellen Arbeiten wurden im Forschungszentrum
Julich durchgefihrt.



2 Leistungsmodellierung einer PEFC

Die Modellbildung gewinnt im Bereich der Brennstoffzellentechnologie nicht zuletzt aufgrund der
sténdig steigenden Rechnerleistung einen immer grdBer werdenden Einfluss. Rechenmodelle
vertiefen das Versténdnis der in den Zellen ablaufenden elektrochemischen Reaktionen und
helfen bei der Interpretation von Messergebnissen. Sie zeigen Optimierungspotentiale auf und
erlauben, Voraussagen Uber das Zellverhalten zu treffen. Die Modellierung tragt dadurch ent-
scheidend zu der verfahrenstechnischen Auslegung von Brennstoffzellen bei und verringert den
experimentellen Messaufwand.

Verschiedene Modelle einer Polymerelektrolyt-Brennstoffzelle sind aus der Literatur bekannt.
Eindimensionale Rechenanséatze beschréanken sich auf die Beschreibung der Transportvor-
génge rechtwinklig zur Zellebene und vernachléssigen jegliche Anderungen der EinflussgréBen
entlang der Zellebene. Die ersten Modelle dieser Art sind in [36-38] publiziert worden. Zwei-
dimensionale Modelle generieren die Verteilung der Parameter in einem Querschnitt der Zelle.
Die untersuchte Schnittebene durch die Membranelekirodeneinheit kann entweder entlang
eines Strdmungskanals (along-the-channel) oder quer zu der Strémungsstruktur (across-the-
channel) erfolgen [39-45]. Dreidimensionale Berechnungen liefern die detailliertesten Informa-
tionen, sind aber aufgrund des hohen Rechenaufwands sehr zeitaufwendig. Sie beschréanken
sich deshalb meist auf Detailbetrachtungen einer Brennstoffzelle oder eines Zellstapels [46-48].
Dreidimensionale Berechnungen basieren auf einer groBen Anzahl von EinflussgréBen und
Parametern, die zum Teil schwierig zu bestimmen sind. Einen umfangreichen Uberblick tiber
die weltweiten Modellierungsaktivitidten im Bereich der PEFC bietet [49].

Ziel der folgenden Uberlegungen ist es, ein aus grundlegenden physikalischen Zusammen-
héangen abgeleitetes Modell zu entwickeln, das experimentelle Messergebnisse zufrieden
stellend beschreiben kann. Dieses Modell soll anhand einer minimalen Parameteranzahl bei
geringen Rechenzeiten eine Leistungscharakterisierung von Brennstoffzellen in Form von
Spannungs-Stromdichte-Kennlinien erlauben. Dies ermdglicht die Interpretation von Mess-
ergebnissen und hilft, Optimierungspotentiale zu identifizieren. Des Weiteren soll das Modell in
der Lage sein, aus wenigen Experimenten funktionale Abhangigkeiten zu ermitteln, die eine
Voraussage der Leistungscharakteristik unter variierenden Betriebsbedingungen zulassen. So-
mit tragt das Modell dazu bei, den experimentellen Messaufwand entscheidend zu verringern.
Die genannten Forderungen erfillt ein eindimensionales (1D) Modell am besten.

In diesem Kapitel werden ausgewahlte, aus der Literatur bekannte 1D-Modellansatze diskutiert.
Zur verbesserten Beschreibung des diffusionskontrollierten Bereiches der Spannungs-Strom-
dichte-Kennlinien wird ein um lokale zweidimensionale Effekte erweiterter, quasi eindimensiona-
ler (Q1D) Ansatz vorgestellt und zwecks Validierung experimentellen Ergebnissen gegeniiber-
gestellt. Anhand eines definierten Basisfalls zeigt am Ende des Kapitels eine Sensitivitdtsana-
lyse der aus dem Q1D-Ansatz gewonnenen Parameter Optimierungspotentiale der Zellleistung
auf.
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2.1 Analytischer eindimensionaler Modellansatz

Die Leistungscharakteristik einer Brennstoffzelle wird im Allgemeinen durch Spannungs-Strom-
dichte-Kennlinien (U-i-Kennlinien) beschrieben. Verschiedene empirische und semi-empirische
Ansétze zur Berechnung der Spannungs-Stromdichte-Kennlinien sind in den letzten Jahren
verdffentlicht worden [50-57]. Die in diesen Arbeiten vorgestellten Gleichungen enthalten zum
Teil eine Vielzahl an sogenannten Fitting-Koeffizienten, durch die bei der Reproduktion von
experimentellen Daten eine hohe Ubereinstimmung erzielt wird. Dabei basieren einzelne Terme
dieser Gleichungen nicht immer auf physikalischen Effekten. Dies erschwert die physikalische
Interpretation der berechneten Parameter und Iasst keine gesicherte Ubertragung auf andere
Betriebsbedingungen zu. Das manifestiert sich darin, dass die systematische Applikation dieser
Gleichungen auf Messdatensétze keine klaren Trends der (Fitting-) Koeffizienten zeigt [50, 51].
Somit bietet sich nicht die Mdglichkeit, mit Hilfe der gewonnenen Parameter auf die Leistungs-
charakteristik unter anderen Betriebsbedingungen zu schlieBen und Verstéandnis der ablaufen-
den Vorgange zu erlangen.

In einem in [58] beschriebenen 1D-Ansatz zur Berechnung einer Spannungs-Stromdichte-
Kennlinie einer PEFC sind alle enthaltenen Parameter durch elementare Transport- und Kinetik-
parameter ausgedrickt. Die resultierenden Gleichungen sind aus den grundlegenden physika-
lischen Gleichungen zur Beschreibung der Vorgange in der Katalysatorschicht hergeleitet.

Dem Ansatz liegen folgende Annahmen zugrunde: Die Eigenschaften der Membran sind in der
gesamten Zelle identisch. Aufgrund der guten Kinetik der Wasserstoffoxidation wird der Beitrag
der Anode der PEFC zu den Uberspannungen vernachlassigt. Betrachtet wird ausschlieBlich
die Kathodenseite. Wegen der hohen elektronischen Leitfahigkeit des Kohlenstoffs ist das
Potential der Kohlenstoffphase in der Katalysatorschicht als konstant angenommen. Ebenso ist
die Leitféahigkeit der Membranphase in der Katalysatorschicht konstant. Das Potential der
ionischen Phase ergibt sich aus der Summe aus den kathodischen Uberspannungen  und
dem Potential der Kohlenstoffphase in der Katalysatorschicht. Unter der Annahme einer diinnen
Katalysatorschicht mit einem hohen Sauerstoffdiffusionsvermdgen ist die Sauerstoffkonzentra-
tion in der Katalysatorschicht ¢, konstant. Die Sauerstoffkonzentration in dem Strémungs-
kanal ist vom Zelleintritt bis zum Zellaustritt ebenfalls konstant. Diese Annahme entspricht
einem groBen Sauerstoffstdchiometriekoeffizienten

Die Katalysatorschicht wird beschrieben durch:

%r:_Q(x) Gl. 2.1

Gl. 2.2

Gleichung 2.1 beschreibt die Verringerung der Protonenstromdichte if entlang des Weges

aufgrund der elektrochemischen Reaktion mit der Umsatzrate Q x . Die -Achse hat ihren
Ursprung an der Grenzflache zwischen der Membran und der Katalysatorschicht ( =0) und
verlauft orthogonal durch die Katalysator- und Diffusionsschicht (Bild 2.1). Die Dicke der
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Katalysatorschicht ist mit /., die Dicke der Diffusionsschicht mit /,,. bezeichnet. An der Stelle
x Iy, Iy beginnt der kathodenseitige Stromungskanal. Gleichung 2.2 stellt das Ohmsche
Gesetz dar, indem  die Protonenleitfahigkeit der Polymerelektrolyt-Phase in der Katalysator-
schicht ist. Da entsprechend der Annahme das Potential der Kohlenstoffphase konstant ist, ist
in Gleichung 2.2 das Potential der ionischen Phase durch die Uberspannung  ersetzt.

CozA

Cx

Ckat

Membran Kat.- Diffusions- Kanal
schicht schicht

|
T >
0 Ikat lkat+ logs X

Bild 2.1: Schematischer Aufbau des Kathodenraumes mit dem Verlauf der Sauerstoffkonzentration

Die Umsatzrate der elektrochemischen Reaktion ist gegeben durch die Tafel-Gleichung

o(x)=i. (EJ . exp[;f'; . n(x)j Gl 23

Ref

i,, ist die auf das Volumen bezogene Austauschstromdichte, ¢, und c,,. bezeichnen die
Sauerstoffkonzentration in der Katalysatorschicht beziehungsweise die Referenzsauerstoffkon-
zentration. Die Reaktionsordnung der Sauerstoffreduktion wird in den weiteren Betrach-
tungen nach [59] mit =1 angenommen. ist der Transferkoeffizient,  die Faraday-Kon-
stante, die allgemeine Gaskonstante und  die Zelltemperatur.

Der Sauerstofftransport durch die Diffusionsschicht wird durch das Fick'sche Gesetz be-
schrieben. Der durch die Diffusionsschicht diffundierende Sauerstoffmolenstrom ist proportional
zu der Protonenstromdichte, die in die Katalysatorschicht eintritt.

de iy

Dy —= Gl 2.4

D, ist der effektive Sauerstoffdiffusionskoeffizient in der Diffusionsschicht, i, die Protonen-
stromdichte an der Grenzflache zwischen Membran und Katalysatorschicht. =4 ist die Anzahl
der pro Sauerstoffmolekiil an der Reaktion teilnehmenden Elektronen.

Die Ldsung der Gleichung 2.4 liefert die Abhangigkeit der Sauerstoffkonzentration in der Kataly-
satorschicht von der Sauerstoffkonzentration im Strémungskanal ¢ .

.p
Ckar = Ck ( _l.OJ Gl. 2.5

lg
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mit der Grenzstromdichte i;

D,.. c
i,=4-F 2L X Gl. 2.6
Loy
Entspricht die Stromdichte der Grenzstromdichte, fallt die Sauerstoffkonzentration in der Kataly-
satorschicht auf den Wert null. Eine weitere Steigerung der Stromdichte ist somit nicht méglich.

Gleichung 2.5 und Gleichung 2.3 eingesetzt in Gleichung 2.1 ergeben

P -P
A fe (il ,exp(“'F.,](x)) Gl. 2.7
ox Ches i R-T

Unter Beriicksichtigung von Gleichung 2.2 kann fiir Gleichung 2.7 fir die beiden Grenzfalle
il <<i,und ij >>1i, eine analytische Lésung angegeben werden.

-P P
To _ypl o | gpg—mf1-2 |, ir <<i, Gl. 2.8
b i i
.p .p
To o qn| 0 | “ink—tn| 1= |, i7 5>, Gl 2.9
b L. i
=20t gl e o, RT Gl. 2.10
lK(n‘ L CR(’f a-F

In Gleichung 2.10 bezeichnet i, die charakteristische Stromdichte, der Faktor k beschreibt die
Konzentrationsuberspannung und der Faktor b steht fur die Tafel-Steigung. Aus den Glei-
chungen 2.8 und 2.9 geht hervor, dass die Uberspannungen mit groBer werdendem Verhaltnis
il /i, steigen. Gleichung 2.8 entspricht dem Fall einer (iber die Katalysatorschicht nahezu
konstanten Uberspannung (x) konstant . Ist entsprechend Gleichung 2.9 die Stromdichte
gréBer als die charakteristische Stromdichte, findet die Reaktion in einer diinnen Unterschicht
an der Grenzflache zwischen Katalysatorschicht und Membran statt. Um den gleichen Strom zu
produzieren, bendtigt dieser Zustand eine um den Faktor 2 hdhere Uberspannung als der durch
Gleichung 2.8 charakterisierte Zustand.

Durch die Funktion werden die beiden in den Gleichungen 2.8 und 2.9 beschriebenen Grenz-
falle zu einer flr alle Protonenstromdichten iOP glltigen Gleichung verbunden:

- P P
Mo _ g nf "o | “ink—1n| 1-12 Gl. 2.11
b i i

Die Funktion  variiert zwischen den Werten 1 fir i, <<i, und 2 fir i >>i. und ist definiert
als

P=1+— Gl. 2.12
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In Gleichung 2.11 beschreiben die ersten beiden Terme auf der rechten Seite die Aktivierungs-
und Konzentrationsliberspannung und der letzte Term die Diffusionsiiberspannung.

Brennstoffzellen werden Uberstéchiometrisch mit Luft versorgt. Das Verhaltnis aus zugefihrtem
zu bei stéchiometrischer Reaktion umgesetztem Sauerstoffmolenstrom wird als Stéchiometrie-
koeffizient ~ bezeichnet. Da der luftseitige Stéchiometriekoeffizient typischerweise jedoch nur
zwischen =1,5 - 4 liegt, kann die Sauerstoffabreicherung vom Zelleintritt bis zum Zellaustritt
nicht vernachlassigt werden. In [60] wird der obige Ansatz auf die Abh&ngigkeit der kathoden-
seitigen Uberspannung von dem Stéchiometriekoeffizienten erweitert. Es wird gezeigt, dass der
Einfluss der Sauerstoffabreicherung auf die Zellleistung beschrieben werden kann, indem die
Protonenstromdichte i, durch das Produkt f, i ersetzt wird. bezeichnet die Uber die gesam-
te Zelle gemittelte Stromdichte, der Faktor f, beriicksichtigt die Abhangigkeit der Uberspan-
nungen von dem Stdchiometriekoeffizienten. Aus Gleichung 2.11 folgt:

’2)=¢.1n(0'lj_1nko_1n(1_]?"} Gl 2.13
L Lo
mit
fai
i . D,.-c
¢=1+17*‘, =l’(m7lwf.670’ io=4.F. 2P0 0 Gl. 2.14
f . 0 . GO l
1+ A L cRef Diff

Hierin bezeichnet ¢, die Sauerstoffkonzentration am Zelleintritt. f, variiert zwischen unendlich

(far 1) und dem Wert 1 (fur ) und ist definiert als
f ——/'L-ln(l—l) Gl. 2.15
i 1 . 2.
Far 1 liegt eine entlang des gesamten Strémungskanals nahezu konstante Sauerstoffkon-

zentration vor. In diesem Fall ist f, 1 und somit die Uberspannung unabhangig vom
Stéchiometriekoeffizienten. Eine stark ungleichm&Bige Verteilung der Sauerstoffkonzentration
im Strdmungskanal stellt sich bei 1 ein. Der Wert von f, steigt und die Grenzstromdichte
ig, erscheint um den Faktor f, verringert. In den weiteren Betrachtungen wird der Quotient
ico ! f, als Lambda-korrigierte Grenzstromdichte bezeichnet.

Die Zellspannung U, der PEFC berechnet sich nach Gleichung 2.16.

U,=U,, —1,-R-i Gl. 2.16

Ebenfalls vernachlassigt ist in Gleichung 2.16 die Verringerung der Zellspannung aufgrund der
Diffusion der Reaktanden durch die Membran. U, bezeichnet die temperaturabhéngige rever-
sible Zellspannung. Der Flachenwiderstand R =R,,,, + R, , setzt sich zusammen aus dem
Flachenwiderstand der Membran R,,,, und dem Flachenwiderstand R, , , der die Kontakt- und

Materialwiderstédnde der restlichen Zellkomponenten umfasst. Unter der Annahme, dass die
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Membran (ber der gesamten Zelle ausreichend befeuchtet ist, kann eine Anderung von R,,,,
und damitvon  mit dem Protonenstrom vernachlassigt werden.

Gleichung 2.13 eingesetzt in Gleichung 2.16 liefert die Berechnungsgrundlage zur Bestimmung
der Spannungs-Stromdichte-Kennlinie

Lgo

U,=U,, —b.¢-1n(f‘_"]—b~1nko —b.h{l—f“J—E-i Gl. 2.17
L

Neben der Stromdichte sind in Gleichung 2.17 die sieben EinflussgréBen auf die Zellspan-
nung: die reversible Zellspannung U, , die Tafel-Steigung b, der Faktor Ink,, die Grenz-
stromdichte i,,, die charakteristische Stromdichte i., f, als Funktion des Stdchiometriekoeffi-
zienten und der Flachenwiderstand . In Tabelle 2.1 ist aufgetragen, durch welche GréBen die
Modellparameter zur Beschreibung der kathodischen Uberspannungen beeinflusst werden.
bezeichnet die relative Feuchte der Reaktanden am Zelleintritt. FUr die weiteren Untersuch-
ungen sind jeweils die Betriebstemperatur und die relative Feuchte der Reaktanden am
Zelleintritt konstant.

Tabelle 2.1: EinflussgréBen auf die Modellparameter

Beeinflussbar durch:
Modellparameter c T N . Geometrie der | Materialeigenschaften
( p) Zellkomponenten | der Zellkomponenten
U, +
b + +
Ink, + + +
igo + + + + +
L, + + +
fa +
+ + + +

Der Modellansatze nach Gleichung 2.17 wird im Folgenden anhand von experimentellen
Messdaten Uberprift. Systematisch werden die Parameter aus dem Modellansatz auf einen aus
mehreren experimentell ermittelten Spannungs-Stromdichte-Kennlinien bestehenden Messda-
tensatz angepasst.

Die Experimente erfolgen an einer Einzelzelle im LabormaBstab. Die aktive Flache betragt
18 cm2. Untersucht wird der Einfluss der Sauerstoffkonzentration am Zelleintritt auf die Zelll-
eistung. Bei konstantem Sauerstoffstdchiometriekoeffizienten ( , =2) wird der Sauerstoff-
molenbruch im Kathodengas variiert, indem Stickstoff und Sauerstoff in dem gewlinschten Ver-
héltnis vor dem Zelleintritt gemischt werden. Der Sauerstoffmolenbruch x,, ist auf das unbe-
feuchtete Kathodengas bezogen. 7
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N,
X, =———-100% Gl. 2.18
Fong tny
n, ,n, bezeichnen den Sauerstoff- und Stickstoffmolenstrom am Zelleintritt. Die Kathodengas-
zuéamfnensetzung variiert zwischen x, 5% und x, 100%.
Bei allen Messungen betragt der Betriebsdruck 2 bar, die Betriebstemperatur 70 °C und der
anodenseitige Stéchiometriekoeffizient , =1,1. Die Reaktandengase sind vollstéandig befeuch-
tet. Der Aufbau des Teststands ist in Kapitél 3.2.2 néher beschrieben.
Die in obigem Ansatz in Gleichung 2.17 aufgeflhrten Parameter, die auf die experimentellen
Daten angepasst werden, sind die Tafel-Steigung b, der Faktor Ink,, die Grenzstromdichte
iz, und die charakteristische Stromdichte i, . Bezogen auf den Standarddruck von 1 bar betragt
die reversible Zellspannung fiir die vorliegenden Bedingungen 1,18 V. Der Einfluss des von
dem Standarddruck abweichenden Sauerstoffpartialdrucks wird Uber den Faktor Ink, berlck-
sichtigt. Der Flachenwiderstand  wird mittels Abschaltmessungen (siehe Kapitel 3.6) wahrend
der Versuche direkt experimentell ermittelt. In allen Experimenten sind die Stéchiometriekoeffi-
zienten des Anoden- und Kathodengases konstant. Nach Gleichung 2.15 ist der kathoden-
seitige Faktor f,=1,39 bekannt.
Von der Sauerstoffkonzentration abhéngige Parameter sind der Faktor Ink, sowie die Grenz-
stromdichte i, (siehe Tabelle 2.1). Die Tafel-Steigung b und die charakteristische Stromdichte
i, hangen nicht von der Sauerstoffkonzentration ab und sind daher bei der Berechnung der
unterschiedlichen Spannungs-Stromdichte-Kennlinien konstant.
Die Berechnung der Parameter erfolgt, indem fir die verschiedenen U-i-Kurven die Summe aus
den Quadraten der Differenzen zwischen experimentellen und theoretischen Werten mit Hilfe
einer Lésungsroutine minimiert werden.

Die berechneten Werte fiir die einzelnen Parameter sind in Tabelle 2.2 aufgefiihrt. Die Tafel-
Steigung b =60 mV (138 mV/dec) liegt in einem fir PEFC typischen Bereich. Die berechnete
charakteristische Stromdichte betrédgt i,=3,6 A/cm2. Bei einem Sauerstoffmolenbruch von
X, 21 % ist die Stromdichte der Zelle kleiner als die charakteristische Stromdichte
(f; i i,). Bei dieser Betriebsflihrung ist von einem gleichmaBigen Reaktionsumsatz in der
Katalysatorschicht auszugehen. Fur x, 21 % arbeitet die Zelle in dem intermediaren Strom-
dichteregime (f, i i,). Der Ubergang von dem Regime geringer (f, i 1i,) zu dem hoher
(f, i 1i,) Stromdichte ist verbunden mit einer Zunahme der Aktivierungsiberspannung.
Diesem unerwinschten Effekt kann zuvorgekommen werden, indem die charakteristische
Stromdichte erhéht wird. Dies gelingt durch eine verbesserte Protonenleitfahigkeit, durch eine
verringerte Katalysatorschichtdicke oder eine erhéhte Tafel-Steigung (siehe Gleichung 2.10).
Die berechneten Werte flir den von der Sauerstoffkonzentration abhéngigen Faktor Ink,
sowie das Verhaltnis f,/i;, zeigen einen deutlichen Trend. Wie aus Gleichung 2.14 ersicht-
lich, werden beide Parameter mit zunehmender Sauerstoffkonzentration kleiner. Bei dem Ex-
periment mit einem Sauerstoffmolenbruch von x, =100 % wird nicht der diffusionskontrollierte
Bereich der Spannungs-Stromdichte-Kennlinie erreicht. Die berechnete Grenzstromdichte ist in
diesem Fall fUr physikalische Interpretationen ungeeignet.
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Tabelle 2.2: Berechnete Modellparameter fur unterschiedliche Kathodengaszusammensetzungen
Sauerstoffmolenbruch (bez. auf trockenes Kathodengas)
5% 10 % 21 % 40 % 80 % 100 %
b 60 60 60 60 60 60 [mV]
i, 3,6 3,6 3,6 3,6 3,6 3,6 [A/cm?]
fa 1,39 1,39 1,39 1,39 1,39 1,39 []
(aus Exp.) 0,19 0,19 0,19 0,18 0,18 0,14 [©Qcm?]
Ink, 9,57 8,36 7,49 7,03 6,69 6,20 [
falige 1,98 1,19 0,71 0,47 0,4 0 [1/(A/lcm?)]
1000 Betriebsparameter:
900 \ aktive Fliche: 18 cm2
I Flow-Field-Struktur:
800 *& Anode:  Méaander
I \x\‘ Kathode: Maander
700 1 MEA (Katalysator Platin):
s I W\ Belegung Anode: 0,4 mg/cm?
£ 600 Belegung Kathode: 0,6 mg/cm?
=] \X\E\(\:\’\\ Druck: 2 bar (abs.)
5 500 Stéchiometriefaktor:
£ 400 Anode: A =1,1
8 I ;\ 4\ \ \\ \ \ Kathode: A =2 (Gaszusam-
n 300 mensetzung variiert)
I LI\ \ \ \ \ relative Feuchte (Zelleintritt):
Anode: 100%
200 Kathode: 100%
FX,=5% 10% 21% 40%  80% 100% ¥ gnooe: 117
100 ; Zelltemperatur: 70 °C
L Flachenwiderstand:
0 P N P — PR - . 0,14-0,19 Qcm?
0,0 1,0 2,0 3,0 4,0

Stromdichte [A/cm’]
Bild 2.2: Vergleich zwischen Messdaten und Simulation (Symbol: Experiment, Linie: Modell)

Die mit den Parametern aus Tabelle 2.2 berechneten Simulationsergebnisse sind in Bild 2.2
den experimentellen Messdaten gegenibergestellt. Der gewéhlte Modellansatz bildet im
Bereich hoher Sauerstoffeintrittskonzentrationen die Messdaten gut ab. Der Korrelationskoeffi-
zient fir die Kennlinien mit einem Sauerstoffmolenbruch >40 % liegt Uber 0,999. Allerdings zeigt
sich bei geringen Sauerstoffkonzentrationen und hohen Stromdichten, dass die simulierten
Kennlinien nur unbefriedigend dem gemessenen Verlauf folgen. Bei der Kennlinie mit dem
Sauerstoffmolenbruch x, =5 % tritt die gréBte Abweichung zwischen berechnetem und experi-
mentellem Wert auf. In diesem Fall betragt der Korrelationskoeffizient 0,988. Bei gleicher Zell-
spannung betragt die maximale Differenz aus berechneter und gemessener Stromdichte
55 mA/cm?2. Dies entspricht einer prozentualen Abweichung von 33 %. Die mittlere Abweichung
der drei Kennlinien mit geringer Sauerstoffkonzentration (x, =5%, 10 %, 21 %) betragt
28 mA/cm2. In Bild 2.3 ist zu erkennen, dass der Ubergang von dem nahezu linearen Bereich,
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der durch die Ohmschen Uberspannungen kontrolliert ist, in den diffusionskontrollierten Bereich
bei den berechneten Kurven bei héheren Stromdichten erfolgt als bei den experimentellen
Daten. Dagegen fallen im diffusionskontrollierten Bereich die berechneten Kurven steiler ab.
Dies deutet darayf.hin, dass die fiir die gesamte Zelle angesetzte Grenzstromdichte durch den
Term, der die DiNYSORSUD annung beschreibt, zu stark bertcksichtigt wird.

Ein neuer Mp r Problematik Rechnung tragt, ist im folgenden Kapitel be-

schrieben. \
700

RN

Spannung [mV]
5 3
o o
o _2A
5
/
2]

0O A} +
) 80% *
O
+ X
300
o 0,
Xo=5°A> 100/0A 21% 40%
200 +——————————————————————— %
0,0 0,5 1,0 1,5 2,0
Stromdichte [A/cm’]

Bild 2.3: Vergleich zwischen Messdaten und Simulation, AusschnittsvergréBerung des diffusionskon-
trollierten Bereiches der U-i-Kennlinien aus Bild 2.2 (Symbol: Experiment, Linie: Modell)

2.2 Quasi eindimensionaler (Q1D-) Modellansatz

Dem in Kapitel 2.1 beschriebenen Ansatz liegt die Annahme zugrunde, dass in der Zelle homo-
gene Verhéltnisse vorliegen. Dies erlaubt, gemittelte Parameter zur Leistungscharakterisierung
heranzuziehen. Reale Zellen weichen von diesen idealen Bedingungen ab. Ortsaufgeléste
Stromdichtemessungen in Brennstoffzellen, wie sie in Kapitel 4.3 gezeigt sind, und dreidimen-
sionale Simulationsrechnungen [61] bestatigen dies. Demnach zeigen sich Inhomogenitaten in
einer Zelle in Form von Gebieten hoher und geringer Leistungsdichte. Griinde firr die Abweich-
ungen von dem homogenen |dealfall sind zum Beispiel:

die Uber die Kanallange stetig sinkende Sauerstoffkonzentration

unterschiedliche Wegldngen bei der Diffusion der Reaktanden zu den Katalysator-

platzen, die unter einem Steg oder unter einem Kanal liegen
Dariber hinaus kénnen eine partielle Austrocknung der Membran sowie Wasseransammlungen
in der Katalysator- oder Diffusionsschicht Inhomogenitéten in einer Zelle bedingen.
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In Folge dessen setzt sich die Uber die gesamte Zelle gemessene Spannungs-Stromdichte-
Kennlinie aus vielen ,lokalen“ U-i-Kennlinien zusammen. Dies ist in Bild 2.4 veranschaulicht.

Gebiet geringer
Uberspannungen

e
g o resultierende
S ) TSI - Kennlinie
& Gebiet hoher N
Uberspannungen™ NN
| - Vo
L
Stromdichte

Bild 2.4: Schematische Darstellung der lokalen Spannungs-Stromdichte-Kennlinien in einer
Brennstoffzelle

Unter der Annahme, dass die gesamte Membranflache gleichmaBig befeuchtet ist, sind die
unterschiedlichen Spannungs-Stromdichte-Kennlinien nur durch unterschiedliche Grenzstrom-
dichten zu erklaren. Die Grenzstromdichte ist nach Gleichung 2.14 eine Funktion der Diffusions-
schichtdicke beziehungsweise der Diffusionswegléange, des effektiven Sauerstoffdiffusions-
koeffizienten sowie der Sauerstoffkonzentration am Zelleintritt. Beispielhaft ist in Bild 2.5 ge-
zeigt, dass sich die Diffusionsweglange zu Katalysatorplatzen unter einem Kanal von der zu
Katalysatorplatzen unter einem Steg unterscheidet. Somit unterscheiden sich auch die dort vor-
liegenden Grenzstromdichten.

>

—] / __{— Diffusionsschicht

Katalysatorschicht pit y

oA

Bild 2.5: Unterschied der Weglange bei der Diffusion zu Katalysatorplatzen unter Stegen und Kanalen

Auf dieser Uberlegung aufbauend wird im Folgenden ein neuer Modellierungsansatz vorgestellt.
Basierend auf den im vorherigen Kapitel vorgestellten Modellvorstellungen wird in dem neuen
Ansatz die resultierende Spannungs-Stromdichte-Kurve aus zwei U-i-Kurven generiert. Eine der
beiden Kurven reprasentiert ein Gebiet mit hdheren Uberspannungen, die andere ein Gebiet mit
geringeren Uberspannungen. Bei beiden Kurven sind alle Parameter bis auf die Grenzstrom-
dichte identisch. Die resultierende U-i-Kurve berechnet sich aus dem arithmetischen Mittel der
isopotentialen Stromdichten der beiden Einzelkurven:

i 05 i 05 i U, konstant Gl. 2.19

resultierend hohe Ubersp. geringe Ubersp.

Dadurch, dass lokale zweidimensionale Effekte in das eindimensionale Modell integriert wer-
den, wird der neue Ansatz im Weiteren als quasi eindimensional (Q1D) bezeichnet.
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2.2.1 Anwendung des Q1D-Modellansatzes auf Zellen im LabormaBstab

Im Folgenden wird der Q1D-Ansatz auf die bereits in Kapitel 2.1 vorgestellten Messergebnisse
einer Brennstoffzelle mit einer aktiven Flache von 18 cm? angewendet. Beispielhaft fir die
Spannungs-Stromdichte-Kennlinie mit x,, =21 % zeigt Bild 2.6, wie nach dem Q1D-Ansatz die
resultierende Kennlinie aus den beiden lokalen Einzelkurven ermittelt wird. Die fir diese beiden
Kurven konstanten Parameter lauten b =56 mV, i,=3,6 A/cm?und Ink,=8,8.

1000
900 + + Experiment
800 [ \\ resultierende Kennlinie
- \ ——————— Gebiet hoher Uberspannungen
700 B S . . -
L e, |- Gebiet geringer Uberspannungen
600 .
500 +
400 ~.o
L ~.
300 T S~
200 T .
100 T
0 s L EEEE—
0,0 0,5 1,0 1,5 2,0

Stromdichte [Alcm?]
Bild 2.6: Bestimmung der U-i-Kennlinie fir x, =21 % mittels des Q1D-Ansatzes

Die Kurve, die das Gebiet der hohen Uberspannungen reprasentiert, erreicht bei einer Zell-
spannung von circa 400 mV die maximale Stromdichte. Die Lambda-korrigierte Grenzstrom-
dichte i,/ f, liegt in diesem Gebiet bei 0,85 A/cm2. Die Lambda-korrigierte Grenzstromdichte
der Kennlinie des Gebiets geringer Uberspannungen berechnet sich zu 2,09 A/cm2. Die effek-
tive Grenzstromdichte der resultierenden Kennlinie ergibt sich aus dem arithmetischen Mittel
der beiden Grenzstromdichten zu 1,47 A/cm2. Nach Gleichung 2.14 unterscheiden sich die
Grenzstromdichten der Gebiete hoher und geringer Uberspannungen ausschlieBlich durch den
Massentransferkoeffizienten (D, /1, ). Aufgrund lokaler zweidimensionaler Effekte ist dieser
Koeffizient fir das Gebiet der hohen Uberspannungen um den Faktor 2,5 kleiner als fir das
Gebiet der geringen Uberspannungen.

In Bild 2.7 sind die Messdaten den Simulationsergebnissen des Q1D-Ansatzes gegeniber-

gestellt. Wiederum variieren zwischen den einzelnen Kennlinien nur die von der Sauerstoffkon-

zentration abhéngigen Parameter Ink, (Bild 2.9) und die Grenzstromdichte i;, (Bild 2.10).

GemaB des neuen Modells liegen fiir jede berechnete U-i-Kurve zwei Grenzstromdichten vor.

Die fir alle Kennlinien konstanten Parameter lauten: b=56mV, i ,=3,6 A/cm?2
=0,14-0,19 Qcm? (gemessen, siehe Tabelle 2.2).
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1000 Betriebsparameter:
900 aktive Aiache: 18 cm?
Fow-Field-Struktur:
800 -
Kathode: Maander
700 1 MEA (Katalysator Platin):
s 1&\&\” Belegung Anode: 0,4 mg/cm?
,§, 600 - Belegung Kathode: 0,6 mg/cm?
2 X m\ Druck:
2 500 \\Q\‘\ Stochiometriefaktor:
c A=111
g 400 'j \ B\K\ \ Kathode: =2 (Gaszusammen-
@ 300 x setzung variiert)
L o } \ \ relative Feuchte (Zelleintritt):
200 + ~
X02=5% 10% 21% 40% 80% 100% Kathode: 100%
100 Zelltemperatur: 70 °C
3 Aédchenwiderstand:
0 s L 0,14-0,19 Qcm?
0,0 1,0 2,0 3,0 4,0

Stromdichte [A/cm?]

Bild 2.7: Vergleich der Messdaten mit den Simulationsrechnungen des quasi eindimensionalen Modells
(Symbol: Experiment, Linie: Q1D-Modell)

Ein Vergleich zwischen beiden Modellansétzen zeigt unter Verwendung des quasi eindimen-
sionalen Ansatzes fir den Bereich der hohen Stromdichten bei geringen Sauerstoffkonzen-
trationen eine deutlich bessere Ubereinstimmung zwischen berechneten und experimentellen
Werten. In Bild 2.8 ist dieser Bereich fokussiert. Die berechneten Kennlinien folgen dem Verlauf
der Messdaten im diffusionskontrollierten Bereich zufrieden stellend. Die maximale Abweichung
von rund 31 mA/cm? zwischen gemessenem und experimentellem Wert gleicher Spannung
findet sich wiederum bei der Kennlinie mit einem Sauerstoffmolenbruch von 5 %. Die mittlere
Abweichung der drei Kennlinien mit geringer Sauerstoffkonzentration (x, =5 %, 10 %, 21 %)
betrdgt 12 mA/cm2. Dies entspricht im Vergleich zu dem Modellansatz aus Kapitel 2.1 einer
Verringerung der Abweichungen um 57 %. In Tabelle 2.3 sind die Korrelationskoeffizienten der
drei Kennlinien mit geringer Sauerstoffkonzentration fiir beide Ansatze gegeniibergestellt.

Tabelle 2.3: Korrelationskoeffizienten der Kennlinien mit geringer Sauerstoffkonzentration

Sauerstoffmolenbruch Korrelationskoeffizient
erweiterter 1D-Ansatz Q1D-Ansatz
nach [60]
5% 0,988 0,995
10 % 0,995 0,999
21 % 0,998 0,999
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Bild 2.8: Vergleich zwischen Messdaten und Simulation, AusschnittsvergréBerung des diffusionskon-
trollierten Bereiches der U-i-Kennlinien aus Bild 2.7 (Symbol: Experiment, Linie: Q1D-Modell)

In Bild 2.9 ist der ermittelte Verlauf des Faktors

Ink, in Abh&ngigkeit der molaren Sauerstoff-

konzentration des befeuchteten Kathodengases am Zelleintritt aufgetragen. Wie nach Glei-
chung 2.14 zu erwarten ist, steigen im Bereich der geringen Eintrittssauerstoffkonzentrationen
die Werte fir

Gleichung 2.14

y=-Ink, =—In(a-c,)

-Inko [-]

Ink,

steil an. Gleichung 2.20 folgt direkt aus der Definition von Ink, in

L 1o
mit a= .Kar ex

Lo~ CRef

Gl. 2.20

11
r X02=5°/o 12
10!5 4 :11 ] x 5%
[ .z°10 ] 80%
10 1 £ g Joo%_u 0% 2%
9,5+ o 7 t
- 21% 9,0 11,0 13,0
9+ -In (c,/ (mol cm?))
8,5
8 _: 80% o
- Ink, In9,28< ¢,)) 100% o
75 T
7 11 11 : 1 11 1 : 11 11 : 1 11 1 : 11 11 : 11 11
0,E+00 1,E-05 2,E-05 3,E-05 4,E-05 5,E-05 6,E-05

Konzentration Sauerstoff (Eintritt, bef.) [mol/cm?]

Bild 2.9: Abhéngigkeit des Parameters —In k, von der Sauerstoffkonzentration am Zelleintritt
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Die in Bild 2.9 dargestellte logarithmische Regressionsfunktion liefert den Wert des in Gleichung
2.20 aufgefiihrten Faktors =9,28 cm®mol. Unter den vorherrschenden Betriebsbedingungen
und einer angenommenen Katalysatorschichtdicke von 10 um kann daraus das Verhéltnis
Iy | Cpyp=3,34M1 0* A/mol grob abgeschatzt werden.

16,0
14.0 # Gebiet hoher Uberspannungen 8A0°/o’
12,0 F| & Gebiet geringer Uberspannungen ~ e
Em,o )
E :,(()) : 4Oi/i////AUSg|eiCtheraden X02=100;/°
4,0 -
2,0 A
0,0 [ e

0,E+00 1,E-05 2,E-05 3,E-05 4E-05 5,[E05 6,E-05
Konzentration Sauerstoff (Eintritt, bef.) [mol/cm3]

Bild 2.10: Abhangigkeit der Grenzstromdichten von der Sauerstoffkonzentration am Zelleintritt

In Bild 2.10 sind die Grenzstromdichten der einzelnen Spannungs-Stromdichte-Kennlinien fur
hohe und niedrige Diffusionsiiberspannungen als Funktion der Sauerstoffkonzentration des
befeuchteten Kathodengases am Zelleintritt aufgetragen. Fir Sauerstoffkonzentrationen ober-
halb von x, =80 % sind die ermittelten Grenzstromdichten nicht mehr belastbar, da die Mess-
daten nicht den diffusionskontrollierten Bereich abdecken.

Beide Grenzstromdichten steigen mit gréBer werdender Sauerstoffkonzentration an und zeigen
nahezu den erwarteten linearen Verlauf. Aufgrund des héheren Massentransferkoeffizienten in
den Gebieten geringer Uberspannungen ist der Verlauf der Grenzstromdichte mit steigender
Sauerstoffkonzentration fir dieses Gebiet steiler. Die Differenz zwischen den beiden Grenz-
stromdichten nimmt somit mit steigender Sauerstoffkonzentration zu. Dies hat zur Folge, dass
die beiden Kennlinien der Gebiete hoher und geringer Uberspannungen bei hohen Sauerstofi-
konzentrationen weiter auseinander liegen. Der Ubergang vom Ohmschen in den diffusions-
kontrollierten Bereich der resultierenden Kurven verlauft daher bei hohen Sauerstoffkonzen-
trationen flacher, wie Bild 2.8 zeigt.

An weiteren Messungen an der Messzelle wird Uberprift, inwieweit sich die aus der Modellie-
rung der U-i-Kurven bei unterschiedlichen Gaszusammensetzungen gewonnen Parameter auf
andere Betriebsbedingungen Ubertragen lassen.

Bei den folgenden Messungen entspricht die Kathodengaszusammensetzung der von Luft
(x,, =21 %). Der Betriebsdruck wird von 2 bar auf 3 bar erhéht. Der kathodenseitige Stéchiome-
triekoeffizient variiert far die gemessenen U-i-Kurven zwischen , =1,5und , =2,5. Fir die
Modellierung der neuen Messkurven wird wiederum der aus Abéchaltmessunéen ermittelte
Wert flir den Flachenwiderstand  angesetzt. Die Tafel-Steigung ist keine Funktion des Drucks
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oder der Durchflussmenge (siehe Gleichung 2.10). Sie wird daher aus den vorherigen
Modellierungsergebnissen mit b =56 mV Ubernommen. Wie aus Gleichung 2.14 hervorgeht,
sind der Faktor Ink, sowie die Grenzstromdichte i, keine Funktion der Durchflussmenge.
Wird also bei konstantem Druck und konstanter Sauerstoffeintrittskonzentration der Stdchio-
metriekoeffizient gedndert, bleiben der Faktor Ink, und die Grenzstromdichte i, konstant.
Aufgrund der Druckanderung von 2 bar auf 3 bar &ndert sich die Sauerstoffeintrittskonzentration
in dem geséttigten Kathodengas von circa 1,24e-5 mol/cm? auf circa 1,97e-5 mol/cm3. Mit Hilfe
der nach Gleichung 2.20 ermittelten Regressionsfunktion berechnet sich der Wert des Faktors
Ink, fir den neuen Druck von 3 barzu Ink,=8,6.

Nach Gleichung 2.14 ist die Grenzstromdichte proportional zu der Sauerstoffkonzentration und
dem effektiven Diffusionskoeffizienten. Lokale zweidimensionale Effekte wie beispielsweise An-
sammlungen flissigen Wassers in der Diffusions- oder Katalysatorschicht beeinflussen den
effektiven Diffusionskoeffizienten entscheidend. Der Anteil des Wassers im System ist abhangig
von dem vorherrschenden Betriebsdruck. Es ist daher davon auszugehen, dass die bei einem
Betriebsdruck von 2 bar fur unterschiedliche Sauerstoffeintrittskonzentrationen ermittelten Ab-
hangigkeiten der Grenzstromdichten nicht direkt auf andere Betriebsdriicke Ubertragbar sind.
Bei Variation des Betriebsdrucks lassen sich die Grenzstromdichten somit nicht aus den in Bild
2.10 gezeigten Verldufen ableiten. Aus diesem Grund werden die Grenzstromdichten so be-
rechnet, dass die Abweichung zwischen den modellierten Spannungs-Stromdichte-Kennlinien
und den Messdaten minimiert ist. Gleichzeitig sind fur die Kennlinien mit unterschiedlichem
kathodenseitigen Stéchiometriekoeffizienten die Grenzstromdichten der Gebiete hoher und
niedriger Uberspannungen gleich groB. Die einzige sich fiir die Kennlinien bei unterschiedlichen
Stéchiometriekoeffizienten &ndernde EinflussgréBe ist der Faktor f,. Dieser berechnet sich fur
die unterschiedlichen Durchflisse nach Gleichung 2.15.

1000 Betriebsparameter:
'\ e lambda_02=15|
900 . x R
4 lambda 02=2 aktive Alache: 18 cm
800 - | | Aow-Field-Struktur:
x lambda_02=2,5 Anode: Maander
700 - Kathode: Maander

MEA (Katalysator Platin):
Belegung Anode: 0,4 mg/cm?2
Belegung Kathode: 0,6 mg/cm?
Druck:

Stochiometriefaktor:

Spannung [mV]
a1
o
o

IS
o
o
1

Anode: A=1,1

300 4 Kathode: A=15-25
relative Feuchte (Zelleintritt):

200 A Anode: 100%
Kathode: 100%

100 Zelltemperatur: 70 °C

0 Rachenwiderstand: 0,16 Qcm?2
T T T
0,0 05 1,0 1,5 2,0

Stromdichte [A/lcm?]

Bild 2.11: Vergleich der Messwerte mit den Q1D-Simulationsrechnungen fiir einen Betriebsdruck von
3 bar (Symbol: Experiment, Linie: Q1D-Modell)
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Der Vergleich zwischen den experimentellen Daten und den modellierten Kennlinien zeigt eine
zufrieden stellende Ubereinstimmung. Die aus den vorherigen Messungen bei einem Betriebs-
druck von 2 bar ibernommenen oder abgeleiteten Parameter lauten: b =56 mV, i,=3,6 A/cmz?,
Ink,=8,6. Der gemessene Flachenwiderstand betrdgt =0,16 Qcm2. Die auf die Experimen-
te angepassten, aber fir alle Kennlinien konstanten Grenzstromdichten i,, lauten: Gebiet
hoher Uberspannungen i,,=1,4 Alcm?, Gebiet geringer Uberspannungen i,,=3,3 A/lcm2. Ent-
sprechend den untersuchten Stéchiometriekoeffizienten variiert der Faktor f, zwischen den
Werten 1,28 und 1,65.
Wie von dem theoretischen Ansatz vorhergesagt, beschreiben die vom Durchfluss unab-
hangigen, konstanten Grenzstromdichten die diffusionskontrollierten Bereiche der Kurven fir
unterschiedliche Stdchiometriekoeffizienten sehr genau. Im Vergleich zu den ermittelten Grenz-
stromdichten flr Luft bei einem Betriebsdruck von 2 bar bewirkt die Druckerhdhung eine Steige-
rung der Grenzstromdichten um jeweils circa 20 %. Demnach verringert die Druckerhdhung die
Diffusionsiliberspannung sowohl in dem Gebiet hoher als auch in dem Gebiet geringer
Uberspannungen.

Zusammenfassend lasst sich feststellen, dass der quasi eindimensionale Modellansatz die
experimentellen Messdatensétze sehr gut abbildet und generische Einfliisse erkennen lasst.
Die aus Messungen bei einem Betriebsdruck von 2 bar gewonnene Tafel-Steigung und die
charakteristische Stromdichte kénnen direkt fir die Modellierung der Kennlinien unter verénder-
tem Betriebsdruck oder Stdchiometriekoeffizienten herangezogen werden. Aus der ermittelten
Abhangigkeit des Faktors Ink, von der Sauerstoffeintrittskonzentration bei einem Betriebs-
druck von 2 bar kann der Wert des Faktors fur einen anderen Betriebsdruck berechnet werden.
Der Verlauf der Grenzstromdichte, ermittelt unter Variation der Kathodengaszusammensetzung,
kann nicht direkt auf eine Anderung des Betriebsdrucks {ibertragen werden. Dazu muss die
Abhangigkeit des Massentransferkoeffizienten vom Druck bei konstantem Sauerstoffmolen-
bruch bekannt sein. Die gute Ubereinstimmung zwischen Modell und Experiment bestatigt die
physikalischen Ansétze, nach denen die Grenzstromdichte keine Funktion des Stéchiometrie-
koeffizienten ist.

2.2.2 Anwendung des Q1D-Modellansatzes auf Einzelzellen eines 5 kW-Stapels

Die bisher vorgestellten experimentellen Messungen erfolgten an einer Einzelzelle mit einer
aktiven Flache von 18 cm2. Brennstoffzellen, die im Kilowattbereich arbeiten, besitzen aktive
Zellflachen, die um mehr als eine GréBenordnung gréBer sein kénnen. Die folgenden Unter-
suchungen bestatigen, dass der quasi eindimensionale Modellansatz auch auf Zellen dieser
GroBe angewendet werden kann. Dazu werden Messungen an einer Zelle mit einer aktiven
Flache von 244 cm? durchgefliihrt. Der weitere Verlauf der Arbeit zeigt, dass Zellen dieser
GréBe fir den Einsatz in Brennstoffzellenstapeln der 5 kW-Klasse geeignet sind. Die Stro-
mungsstruktur der Zelle sieht 14 maanderférmig verlaufende Kanéle vor. Der Aufbau der Zelle
ist detailliert in Kapitel 3.1 beschrieben. Der Betrieb einer PEFC unterhalb einer Zellspannung
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von 500 mV ist aufgrund des geringen Wirkungsgrads nicht von wirtschaftlichem Interesse.
Diese Zellspannung wird bei den vorliegenden Messungen bei einer Stromdichte von circa
1,1 A/lcm2 erreicht. Die maximal untersuchte Stromdichte ist daher bei diesen Messungen auf
1,2 A/lcm2 begrenzt. Unter den vorherrschenden Betriebsbedingungen wird die effektive Grenz-
stromdichte nicht erreicht. Bei den Messungen variiert der Betriebsdruck zwischen 1,5 bar und
2,5 bar und der kathodenseitige Stéchiometriekoeffizient zwischen 1,5 und 4. Der anodenseitige
Stdchiometriekoeffizient betragt 1,1. Die Reaktanden sind am Zelleintritt vollstandig befeuchtet,

die Betriebstemperatur betragt 70 °C. Kathodenseitig wird Luft (x,, =21%) zugefuhrt.

Tabelle 2.4: Berechnete Modellparameter fiir unterschiedliche Betriebsdriicke

Betriebsdruck
1,5 bar 2 bar 2,5 bar
b 42 42 42 [[mV]
i, 3,66 3,66 3,66 |[Alcm?
1, 1,39 1,39 139 [[]
(aus Exp.) 0,17 0,17 0,17 |[Qcm?

Ink, 11,62 11,32 11,17 |[-]
f1lis (geringe Uberspg.) 0,50 0,50 0,50 [1/(A/cm?)]
f1lis (hohe Uberspg.) 1,00 0,89 0,75 |[1/(A/cm?)]

Betriebsparameter:

aktive Aache: 244 cm?
Fow-Feld-Struktur:

Kathode: Maander
MEA (Katalysator Platin):
Belegung Anode: 0,4 mg/cm?
Belegung Kathode: 0,6 mg/cm?
Druck:
Stochiometriefaktor:

A=1,1
Kathode: A=2
relative Feuchte (Zelleintritt):

L Kathode: 100%
100 1 Zelltemperatur: 70 °C
I Fachenwiderstand: 0,17 Qcm?

0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0 1,2 1,4
Stromdichte [A/cm?]

Bild 2.12: Vergleich der Messwerte mit den berechneten Werten flr unterschiedliche Betriebsdriicke
(Symbol: Experiment, Linie: Q1D-Modell)
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Ein Messdatensatz bestehend aus drei U-i-Kennlinien mit unterschiedlichen Betriebsdriicken
dient der Bestimmung der Modellparameter. Die fur die Druckvariationen konstante Tafel-
Steigung und die konstante charakteristische Stromdichte sowie die Abhangigkeit des Faktors
Ink, und der Grenzstromdichten von der Sauerstoffeintrittskonzentration werden ermittelt.
Der Flachenwiderstand ist aus Messungen bekannt ( =0,17 Qcm?). In Tabelle 2.4 sind die be-
rechneten Parameter aufgefihrt. Bei maximaler Stromdichte erreichen die Messdaten nicht den
Bereich der diffusionskontrollierten Uberspannungen. Die Grenzstromdichten der unterschied-
lichen Kennlinien sind unter der Annahme ermittelt worden, dass die Grenzstromdichte im
Gebiet geringer Uberspannungen bei Druckanderungen konstant ist. Unter dieser Annahme
kann eine zufrieden stellende Ubereinstimmung zwischen den experimentellen und den berech-
neten Werten erzielt werden (Bild 2.12).
Uberpriift wird der Anwendungsbereich des quasi eindimensionalen Modells, indem die er-
mittelten Parameter auf einen weiteren Messdatensatz appliziert werden. Simuliert werden
Spannungs-Stromdichte-Kennlinien fiir unterschiedliche kathodenseitige Stéchiometriekoeffi-
zienten bei konstantem Betriebsdruck. Die Berechungen beruhen auf den konstanten Para-
metern aus Tabelle 2.4. Aufgrund des sich &ndernden Durchflusses wird ausschlieBlich der
Faktor f, nach Gleichung 2.15 an die unterschiedlichen Stéchiometriekoeffizienten angepasst.
Die modellierten Kennlinien sind in Bild 2.13 den Messdaten gegenlibergestellt. Bei der Kenn-
linie mit einem kathodenseitigen Stéchiometriekoeffizienten von , =1,5 zeigt sich, dass der
diffusionskontrollierte Bereich fiir die berechnete Kennlinie schon bei geringeren Stromdichten
einsetzt als bei Extrapolation der Messdaten zu erwarten ist. Der bei diesen Messungen im
Vordergrund stehende technisch relevante Bereich ist allerdings auch fur diese Kennlinie mit
einer sehr guten Ubereinstimmung zu den Experimenten abgebildet.

1000 .
K Alambda 02 =15 Betriebsparameter:
900 + B n
r ¢ lambda_02 =2 aktive Flache: 244 cm?
800 T | Flow-Feld-Struktur:
L X lambda_02 = 4
700 Kathode: Maander
i MEA (Katalysator Platin):
600 Belegung Anode: 0,4 mg/cm?

Belegung Kathode: 0,6 mg/cm?

500 I »\z\\&% Druck:

A Stochiometriefaktor:
400 1 et 1
300 Kathode: A=15-4

\ relative Feuchte (Zelleintritt):

200
I Kathode: 100%
100 Zelltemperatur: 70 °C
0 [ Aachenwiderstand: 0,17 Qcm?
T T T T T T

0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0 1,2 1,4
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Bild 2.13: Vergleich der Messwerte mit den Simulationsrechnungen fir unterschiedliche Sauerstoff-
stéchiometriekoeffizienten (Symbol: Experiment, Linie: Q1D-Modell)
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Die Abhéangigkeit von der Sauerstoffeintrittskonzentration des Parameters Ink, und der
Grenzstromdichten kann wiederum mit Gleichung 2.20 beziehungsweise durch entsprechende
Regressionsfunktionen beschrieben werden. Diese Abhangigkeiten sind unter Variation des
Betriebsdrucks und nicht wie im vorherigen Kapitel unter Variation des Sauerstoffmolenbruchs
ermittelt worden. Dies erlaubt zur Modellierung der Kennlinien unter einem anderen Betriebs-
druck und einer anderen Durchflussmenge des Kathodengases zwischen den Messpunkten zu
interpolieren. Voraussetzung dabei ist, dass die trockene Kathodengaszusammensetzung, die
Temperatur und die Eintrittsfeuchte der Reaktandengase konstant sind.

Die obigen Ergebnisse lassen darauf schlieBen, dass zur Bestimmung der Parameterabhé&ngig-
keiten nur rund drei bis vier Messungen bei unterschiedlichen Betriebsdriicken benétigt werden.
Diese Abhangigkeiten erlauben, die Leistungscharakteristik der Zelle unter Variation der
Durchflussmenge des Kathodengases und des Betriebsdrucks zumindest im technisch relevan-
ten Bereich vorherzusagen. Unter Verwendung des hier vorgestellten quasi eindimensionalen
Modellansatzes kann demnach die Anzahl der zur Leistungscharakterisierung einer Zelle
bendtigten Experimente deutlich verringert werden.

2.3 Identifikation von Optimierungspotentialen beziiglich der Zellleistung

Dieses Kapitel analysiert anhand eines zuvor definierten Basisfalls den Einfluss der Modell- und
Betriebsparameter auf das Leistungsverhalten der Brennstoffzelle. Die einzelnen Verlustterme
werden getrennt voneinander quantifiziert. Die Auswirkung auf das Leistungsverhalten bei
Variation der EinflussgréBen wird mittels einer Sensitivitditsanalyse bewertet. Aus den Ergeb-
nissen werden MaBnahmen zur Steigerung der Leistung abgeleitet und Betriebsparameter-
bereiche zur optimierten Betriebsflihrung identifiziert.

2.3.1 Definition eines Basisfalls

Zur Bewertung des Einflusses der Modell- und Betriebsparameter auf das Leistungsverhalten
wird ein Basisfall definiert. Der gewahlte Basisfall entspricht der in Kapitel 2.2 vorgestellten
Messung an der Zelle mit einer aktiven Flachen von 244 cm? und ist somit fir die Auswahl
geeigneter Betriebspunkte eines 5 kW PEFC-Stacks von Interesse. Der dieser Messung zu-
grunde liegende Betriebsdruck betragt 2 bar, der kathodenseitige Stéchiometriekoeffizient

0. =2 (f,=1,39) und die Betriebstemperatur 70 °C. Die Reaktandengase sind vollstandig be-
feubhtet, das Kathodengas ist Luft. Die unter diesen Betriebsbedingungen mittels des Q1D-
Ansatzes ermittelten Modellparameter sind in Tabelle 2.5 aufgefihrt.
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Tabelle 2.5: Q1D-Modellparameter des Basisfalls

b 42 [mV]
i, 3,66 [A/cm?]
0,17 [Qcm?]
Ink, 11,32 [
f.!is (hohe Uberspg.) 0,89 [1/(Alcm?)]
f.!iz (geringe Uberspg.) 0,50 [1/(Alcm?)]

Bild 2.14 zeigt die resultierende Spannungs-Stromdichte-Kennlinie mit dem entsprechenden
Verlauf der flachenspezifischen Leistung. Fir den Basisfall werden zwei Betriebspunkte
definiert. Fir stationdre Anwendungen wird als Auslegungspunkt bevorzugt eine Zellspannung
zwischen 600 mV und 700 mV gewdhlt. Der erste Betriebspunkt wird deshalb bei 700 mV

festgelegt. Bei dieser Zellspannung betrégt der auf den Brennwert bezogene Wirkungsgrad
circa 47 %. Der zweite Betriebspunkt liegt in dem Punkt maximaler flachenspezifischer Zell-

leistung (557 mW/cm?). Die zugehdrige Spannung betrédgt 475 mV, der Wirkungsgrad circa

32 %.
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Bild 2.14: Abh&ngigkeit der Zellspannung und der flachenspezifischen Leistung von der

Stromdichte im Basisfall
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2.3.2 Einfluss der Modellparameter

In Bild 2.15 sind fiir den Basisfall die Verlaufe der einzelnen Uberspannungsterme als Funktion
der Stromdichte aufgetragen. Die Uberspannungsterme berechnen sich nach Gleichung 2.17.
In dem betrachteten Arbeitsbereich der Brennstoffzelle bedingen die Aktivierungs- und Konzen-
trationsiiberspannungen den gréBten Potentialabfall. Die Anderung dieser Uberspannungen mit
steigender Stromdichte ist nur geringfligig und betrédgt zwischen Betriebspunkt (1) und (2)
42 mV. Die Ohmschen Uberspannungen sind proportional zu der Stromdichte. NaturgemaBs
kommen die Diffusionsiiberspannungen erst in dem diffusionskontrollierten Bereich der
Spannungs-Stromdichte-Kennlinie zum Tragen.

Die Summe der Uberspannungen betragt im Betriebspunkt (1) 480 mV, im Betriebspunkt (2)
705 mV. Wihrend im Betriebspunkt (1) die Ohmschen Uberspannungen 15 % (74 mV) des Po-
tentialabfalls verursachen, betragt im Betriebspunkt der maximalen Leistung der Anteil 28 %
(199 mV). Der Anteil der Aktivierungs- und Konzentrationstiberspannungen sinkt dagegen von
81 % (390 mV) auf 61 % (432 mV). Die Diffusionsiiberspannungen steigen von circa 16 mV
(<4 %) im Betriebspunkt (1) auf 74 mV (11 %) im Betriebspunkt (2).
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Bild 2.15: Berechnung der einzelnen Uberspannungsanteile in Abhéngigkeit der Stromdichte am Beispiel
des Basisfall bei 70 °C

Anhand einer Sensitivitditsanalyse wird im Folgenden der Einfluss der Modellparameter auf die
Zellleistung diskutiert. Die Modellparameter aus Tabelle 2.5 werden dazu um + 10 % um den
jeweiligen Wert im Basisfall variiert.
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Bild 2.16: Modellparametervariation im Betriebspunkt (1) bei einer Zellspannung von 700 mV

In Bild 2.16 und Bild 2.17 sind die Ergebnisse der Parametervariation fir die Betriebspunkte (1)
und (2) wiedergegeben. Dargestellt ist die flachenspezifische Leistung in Abh&ngigkeit der
variierten Parameter. Im Basisfall betrégt fir den Betriebspunkt (1) die flachenspezifische Zell-
leistung 310 mW/cm?, fir den Betriebspunkt der maximalen Leistung ergibt sich eine flachen-
spezifische Leistung von 557 mW/cm2.
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Bild 2.17: Modellparametervariation im Betriebspunkt (2) bei einer Zellspannung von 475 mV

Bei Variation der Tafel-Steigung b &andert sich die flachenspezifische Leistung um circa + 30 %
im Betriebspunkt (1) beziehungsweise um * 11 % im Betriebspunkt (2). Demnach kann die Zell-
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leistung durch eine verringerte Tafel-Steigung insbesondere im Teillastbetrieb betrachtlich ge-
steigert werden.

Der Einfluss der charakteristischen Stromdichte ist in den untersuchten Betriebspunkien
vernachlassigbar. Die Anderung der Zellleistung durch die Variation von i, ist fiir beide Be-
triebspunkte kleiner als 3 %. Selbst bei der Verringerung um 10 % ist die charakteristische
Stromdichte circa drei mal so groB wie die maximale untersuchte Stromdichte. Demnach ist
bereits in diesem Fall die Uberspannung in der gesamten Katalysatorschicht nahezu konstant,
so dass die Leistung der Zelle durch eine Erhdéhung der charakteristischen Stromdichte nur
marginal beeinflusst wird.

Starke Auswirkung auf die Zellleistung hat die Variation des Faktors Ink,. Bei Variation um
1+ 10 % andert sich die Zellleistung im Betriebspunkt (1) um + 35 % beziehungsweise im Be-
triebspunkt (2) um + 11 %. Dies entspricht einer absoluten Anderung von circa = 110 mW/cm?
beziehungsweise circa £ 60 mW/cm?2. Die Zellleistung erhéht sich durch eine Verringerung des
Faktors Ink,. Beispielsweise konnen eine vergr6Berte Katalysatorschichtdicke und Aus-
tauschstromdichte diese Verringerung von Ink, bewirken. Die Austauschstromdichte wird
wiederum durch eine vergréBerte Katalysatoroberflache und —aktivitat beglnstigt.

Die Variation des Zellwiderstands beeinflusst die Leistung bei beiden Betriebspunkten weniger
als die Tafel-Steigung oder der Faktor Ink, (<* 6 %). Im Gegensatz zu den anderen Ein-
flussgréBen lasst sich der Ohmsche Widerstand aber h&ufig mit geringem konstruktivem und
fertigungstechnischem Aufwand senken. Zum Beispiel kénnen ein erhéhter Anpressdruck eben-
so wie eine dinne Goldbeschichtung bei metallischen Bipolarplatien die Kontaktwiderstande
mapBgeblich verringern.

Beide Betriebspunkte liegen nicht im diffusionskontrollierten Bereich der Spannungs-Strom-
dichte-Kennlinie. Daher ist der Einfluss der Grenzstromdichte auf die Zellleistung gering. Die
flachenspezifische Leistung andert sich im Betriebspunkt (1) um weniger als £ 2 %, im Betriebs-
punkt (2) um £ 4 %. Die gewiinschte hohe Grenzstromdichte wird erreicht durch eine Diffusions-
schicht geringer Dicke in Kombination mit einem groBen effektiven Sauerstoffdiffusionskoeffi-
zienten. Produktwasser, das sich in der Katalysator- und Diffusionsschicht anreichert, behindert
die Sauerstoffdiffusion. Ein Ansatz, das Produktwasser wirkungsvoller aus diesen Schichten
auszutragen, besteht darin, die Schichten hydrophober auszufiihren.

Zusammenfassend zeigt sich, dass die maximalen Anderungen der Zellleistung fiir den Be-
triebspunkt mit der héheren Zellspannung prozentual und absolut gréBer sind als im Betriebs-
punkt der maximalen Zellleistung. Bei beiden Betriebspunkten erdffnen eine verringerte Tafel-
Steigung und ein Kleinerer Faktor Ink, das gr6Bte Potential zur Steigerung der Zellleistung.
Eine effektive Nutzung dieses Potentials ergibt sich durch eine VergréBerung der aktiven Kata-
lysatoroberflache und eine Verbesserung der Katalysatoraktivitat.

2.3.3 Einfluss ausgewahlter Betriebsparameter

Im Folgenden wird untersucht, wie sich fir den Basisfall die Zellspannung als Funktion des
Sauerstoffumsatzes im Kathodengas verhédlt. Der Sauerstoffumsatz ist definiert als der
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Reziprokwert des Stéchiometriekoeffizienten. Zum Beispiel entspricht der Stdchiometriekoeffi-
zient A=2 einem Reaktandenumsatz von 50 %.

GroBe Stoffstrome und hohe Betriebsdriicke bedingen eine groBe Verlustleistung durch die
Peripherieaggregate, zu denen beispielsweise Verdichter und Pumpe z&hlen. Das Wasserma-
nagement beziehungsweise der wasserautarke Betrieb eines Brennstoffzellensystems ist ferner
flr groBe Stoffstréme, die vor dem Eintritt in die Brennstoffzelle befeuchtet werden missen,
aufwendig. Fur den Betrieb einer Brennstoffzelle wird daher ein Betriebspunkt mit mdglichst
hohem Umsatz bei gleichzeitig geringem Betriebsdruck angestrebt. Ist die Reaktandenver-
teilung in einem Zellstapel inhomogen, besteht bei einem hohen Umsatz die Gefahr, dass
einzelne Zellen im diffusionskontrollierten Bereich arbeiten. Aufgrund der in diesen Zellen
auftretenden hohen Uberspannungen kann die Gesamtleistung des Stapels deutlich verringert
sein und eine beschleunigte Alterung der Membran-Elekiroden-Einheit auftreten [62, 63]. Die
geringere Strémungsgeschwindigkeit der Reaktanden bei hohen Umsétzen erschwert den Aus-
trag von flissigem Produktwasser. Das fliissige Wasser kann fiir die Zelle schadliche Verun-
reinigungen aus den verwendeten Zellkkomponenten auswaschen und diese in der Zelle ver-
teilen. Dies kann beispielsweise zu einer Verringerung der Hydrophobizitat der Diffusionsschicht
oder der ionischen Leitfahigkeit der Membran flhren. Blockiert das flissige Wasser die
Strémungsstrukturen, resultiert dies in einer Verringerung der elektrochemisch aktiven Flache
und somit in Leistungsverlusten.
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Bild 2.18: Zellspannung als Funktion des Kathodengasumsatzes bei konstantem Druck von p=2 bar fur
unterschiedliche Stromdichten

Fir den Basisfall ist in Bild 2.18 fir drei verschiedene Stromdichten die Abhangigkeit der
Zellspannung vom Umsatz des Sauerstoffs aufgetragen. Arbeitet die Brennstoffzelle im diffu-
sionskontrollierten Bereich ihrer Spannungs-Stromdichte-Charakteristik, fallt bei konstanter
Stromdichte mit steigendem Umsatz die Zellspannung rapide ab. Dieser Arbeitsbereich ist im
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Betrieb aus oben genannten Griinden zu vermeiden. Zur Identifikation eines geeigneten
Arbeitsbereichs wird der Umsatz des Basisfalls (50 %) als Referenzumsatz angesetzt. Die bei
diesem Umsatz fir die jeweiligen Stromdichten vorherrschenden Zellspannungen sollen bei Va-
riation des Umsatzes um weniger als 2,5 % unterschritten werden. In dem betrachteten Be-
triebsbereich kann fur die verschiedenen Stromdichten diese Zellspannung in Abh&ngigkeit des
entsprechenden Umsatzes hinreichend genau durch eine Regressionsgerade abgebildet
werden (siehe Bild 2.18). Die Regressionsgerade bestimmt den empfohlenen maximalen Um-
satz bei den verschiedenen Stromdichten. Das Gebiet links der Geraden stellt den bevorzugten
Bereich der Betriebsflihrung dar. Der Arbeitsbereich ist in Bild 2.18 nicht zu geringen Umsétzen
hin beschrénkt, da dies eine Betrachtung des gesamten Brennstoffzellensystems voraussetzen
wirde. Die Lage der Regressionsgeraden in Bild 2.18 verdeutlicht, dass bei der gewé&hlten ma-
ximalen Spannungsénderung von 2,5 % des jeweiligen Referenzwertes die Zelle noch nicht im
diffusionskontrollierten Bereich arbeitet. In einem Zellstapel kénnen sich aufgrund einer un-
gleichméBigen Medienverteilung die Reaktandenumsatze in den einzelnen Zellen des Stapels
unterscheiden. Bei Umsatzunterschieden von 10 % ist bei dem flir den gesamten Stapel ge-
mittelten empfohlenen maximalen Umsatz auch in den schlecht versorgten Zellen noch eine
ausreichende Sicherheit gegenliber hohen lokalen Diffusionsiiberspannungen gegeben. Den
Anforderungen des Brennstoffzellenstapels entsprechend, kann sich der Verlauf des empfoh-
lenen maximalen Umsatzes zu héheren beziehungsweise geringeren Umsétzen verschieben.
Bei einer Stromdichte von 0,44 A/cm? betragt der empfohlene maximale Umsatz 75 %. Wird ein
Zellspannungsabfall von 2,5% in Kauf genommen, kann der Stdchiometriekoeffizient im
Betriebspunkt (1) von A=2 um 33 % auf A=1,33 gesenkt werden. Aufgrund der steigenden Diffu-
sionsliberspannungen verschiebt sich mit zunehmender Stromdichte der empfohlene maximale
Umsatz zu einem geringeren Wert. Wahrend bei der Stromdichte von 0,3 A/cm? der Umsatz
kleiner als 80 % gewdhlt werden sollte, verringert sich bei der Stromdichte von 0,9 A/cm? dieser
Wert auf 61 %.

In Bild 2.19 ist fir drei verschiedene Betriebsdriicke die Abhangigkeit der Zellspannung vom
Umsatz des Sauerstoffs aufgetragen. Die zur Berechnung der Abhé&ngigkeiten bendtigten
Modellparameter sind Tabelle 2.4 (Kapitel 2.2) entnommen. Bei allen Verlaufen betragt die
Stromdichte 0,44 A/cm2. In Form einer Regressionsgeraden verlauft wiederum der empfohlene
maximale Umsatz durch die um 2,5 % verringerten Zellspannungen bei Referenzumsatz A=2.
Aufgrund der steigenden Diffusionsiiberspannungen verschiebt sich mit abnehmendem Be-
triebsdruck der empfohlene maximale Umsatz zu einem geringeren Wert. Die Abhangigkeit des
empfohlenen maximalen Umsatzes vom Betriebsdruck ist gering. Der empfohlene Wert variiert
fur die unterschiedlichen Betriebsdriicke um weniger als 2 Prozentpunkte um den Umsatz von
75 % bei 2 bar. Ebenso wie der empfohlene minimale Umsatz kann der optimale Betriebsdruck
nur aus einer Betrachtung des Gesamtsystems identifiziert werden.
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Bild 2.19: Zellspannung als Funktion des Kathodengasumsatzes flr unterschiedliche Betriebsdriicke bei
konstanter Stromdichte (i=0,44 A/cm?)

2.4 Zusammenfassung

Aufbauend auf einem aus der Literatur bekannten Modellansatz [60] wird ein neuer, quasi eindi-
mensionaler (Q1D-) Modellansatz zur Berechnung von Spannungs-Stromdichte-Kennlinien
einer PEFC abgeleitet. Der Q1D-Ansatz berlicksichtigt, dass sich die resultierende Spannungs-
Stromdichte-Kennlinie einer Brennstoffzelle aufgrund verschiedener Einflussfaktoren aus unter-
schiedlichen lokalen U-i-Kennlinien zusammensetzt. Der Ansatz basiert auf der Annahme, dass
die resultierende U-i-Kennlinie aus zwei lokalen Spannungs-Stromdichte-Charakteristiken gene-
riert wird. Eine dieser Charakteristiken repréasentiert ein Gebiet mit hohen Uberspannungen, die
andere ein Gebiet mit geringen Uberspannungen. Die resultierende U-i-Kennlinie berechnet
sich aus dem arithmetischen Mittel der isopotentialen Stromdichten beider Einzelkurven. Die in
dem Ansatz beriicksichtigten Uberspannungen setzen sich aus Aktivierungs-, Konzentrations-
und Diffusionstiberspannungen an der Kathode sowie Ohmschen Uberspannungen zusammen.
Der Modellansatz wird anhand von experimentellen Messdaten Uberprift. Systematisch werden
die Parameter aus dem Modellansatz auf einen aus mehreren Spannungs-Stromdichte-Kenn-
linien bestehenden Messdatensatz angepasst. Dabei zeigt sich, dass die Messdaten mittels des
Q1D-Ansatzes mit hoher Genauigkeit auch im diffusionskontrollierten Bereich der U-i-Kennlinien
beschrieben werden kénnen. Bei konstanter Betriebstemperatur und Reaktandenbefeuchtung
am Zelleintritt werden durch die systematische Applikation des Ansatzes auf einen weiteren
Messdatensatz die funktionalen Abhangigkeiten der Modellparameter vom Betriebsdruck er-
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mittelt. Die erzielten Ergebnisse lassen darauf schlieBen, dass zur Bestimmung der Parameter-
abhangigkeiten nur rund drei bis vier Messungen bei unterschiedlichen Betriebsdriicken bend-
tigt werden. Diese Abhangigkeiten erlauben, die Leistungscharakteristik der Zelle unter Varia-
tion der Durchflussmenge des Kathodengases und des Betriebsdrucks mindestens im technisch
relevanten Bereich zu beschreiben. Unter Verwendung des Q1D-Modellansatzes kann dem-
nach die Anzahl der zur Leistungscharakterisierung einer Zelle benétigten Experimente deutlich
verringert werden. Die ermittelten Parameter sind nur fir ein Zelldesign giiltig. Bei Design- oder
Geometrieédnderungen missen die funktionalen Abhangigkeiten der Parameter erneut durch
Experimente ermittelt werden.

Anhand eines Basisfalls werden an zwei ausgewdhlten Betriebspunkten die einzelnen Uber-
spannungen quantifiziert. In diesen Betriebspunkten haben die Aktivierungs- und Konzentra-
tionstiberspannungen den gréBten Anteil (>60 %) an den gesamten Uberspannungen. Die Aus-
wirkung auf das Leistungsverhalten einer Brennstoffzelle bei Variation der EinflussgréBen wird
mittels einer Sensitivitdtsanalyse bewertet. Bei beiden Betriebspunkten eréffnen eine Verringe-
rung der Tafel-Steigung und des Faktors Ink, (Gleichung 2.14) das gr6Bte Potential zur
Steigerung der Zellleistung. Eine effektive Nutzung dieses Potentials ergibt sich durch die
VergrdBerung der Katalysatoroberflache und eine Steigerung der Katalysatoraktivitat.

Im letzten Kapitel erfolgt eine Betrachtung der flachenspezifischen Zellleistung in Abh&ngigkeit
des kathodenseitigen Reaktandenumsatzes. Im Basisfall wird flr unterschiedliche Stromdichten
und Betriebsdricke ein empfohlener maximaler Umsatz ermittelt. Dieser empfohlene maximale
Umsatz verschiebt sich mit abnehmendem Betriebsdruck und steigender Stromdichte hin zu
einem héheren Sauerstoffstdchiometriekoeffizienten.



3 Messaufbauten und Messmethoden

Das folgende Kapitel erldutert die zur Charakterisierung von Einzelzellen und Zellstapeln ver-
wendeten Messaufbauten und Messmethoden. Die Beschreibung der Messaufbauten erfolgt in
den Kapiteln 3.1 - 3.2. Sie umfasst neben dem Aufbau der Brennstoffzellen die verschiedenen
Messstande und -apparaturen, die in den Versuchen zum Einsatz kommen. Die Kapitel 3.3 - 3.7
erlautern die Messmethoden, die der Charakterisierung der Brennstoffzellen dienen.

3.1 Aufbau der Einzelzellen und Zellstapel

Eine einzelne Brennstoffzelle setzt sich aus zwei Bipolarplattenelementen, einer Membran-
Elektroden-Einheit und Dichtungen zusammen. Die serielle Verschaltung mehrerer einzelner
Zellen ist als Zellstapel bezeichnet. Die duBeren Bipolarplattenelemente eines Zellstapels be-
ziehungsweise einer Einzelzelle sind von Endplatten umfasst. Die Explosionszeichnung in Bild
34: 7 ' - oo T

Endplatte Bipolarplattenelement GDL Membran + Katalysator  Bipolarplattenelement Endplatte

Yy
9%@/99

4 4
&5
A5 s
A5 |
4
y 5K
LS5
& ‘:‘ 5 p
oies!
XX 38!
BSOS
B RSSSssy
Sossesessensssy| [Sessssesiessetes|
S S
S5 Sy
4 S
9 @ 4

NN

Runddichtring Reaktanden-Flow-Field Dichtung Kihl-Flow-Field

Bild 3.1: Explosionszeichnung einer Einzelzelle

Bei den Untersuchungen kommen Bipolarplattenelemente (BPE) aus Composit-Graphit und
Titan zum Einsatz. Lange und Breite der BPE betragen 240 mm x 160 mm. Die Dicke variiert in
Abhangigkeit des verwendeten Kiihlzellendesigns zwischen 1,8 und 3,5 mm. Die Strémungs-
struktur, das sogenannte Flowfield, ist in die BPE gefrast. Es werden zwei unterschiedliche
Flowfields untersucht. Das erste Flowfield besteht aus 14 méanderférmig verlaufenden, gleich
langen Kanélen (siehe Bild 3.2a). Die Kanéle sind 1,5 mm breit und 1 mm tief, die zwischen den
Kanélen befindlichen Stege sind 1 mm breit. Das zweite Flowfield besteht aus einer Kom-
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bination einer FiiBchen- und einer Kanalstruktur. Die im Mittelteil der Strdmungsstruktur befind-
lichen 69 Kanéale sind ebenso wie die Stege 1 mm breit. Im Ein- und Auslaufbereich sind
quadratische FiBchen mit einer Kantenldnge von 1 mm angeordnet. Beide Strukturen sind
1 mm tief. Das Design ist in Bild 3.2b gezeigt. Auf der Anoden- und Kathodenseite kommen
jeweils die gleichen Strdmungsstrukturen zum Einsatz.

Kanal- & |
Struktur
FuBchen-
Struktur

Bild 3.2: Strdmungsstrukturen: a) Maanderstruktur b) Kanal-FiiBchen-Struktur

Maanderkanale

Die jeweiligen Gasrdume der seriell verschalteten Einzelzellen sind untereinander durch Versor-
gungskanale, sogenannte Manifolds, verbunden. Um Leckagen im Ubergangsbereich vom Ma-
nifold in das Flowfield zu vermeiden, erfolgt die Strémungsfihrung Uber zwei horizontal ver-
setzte Ebenen, die Uiber Durchtrittsbohrungen miteinander verbunden sind. Auf der Oberflache
der bipolaren Platte entsteht durch diese Bauart ein flachiger, ebener Bereich, der mit Hilfe von
Flachdichtungen abgedichtet werden kann. Zur Verdeutlichung dieses Bauprinzips und der
Strédmungsfihrung vom Manifold in die Flowfieldstruktur ist in Bild 3.3 eine Detailansicht abge-
bildet.

Versorgungs-
kanal

Bild 3.3: Plexiglasmodell eines Bipolarplattenelements (Detailansicht)

Zwischen einer aus zwei Bipolarplattenelementen bestehenden Bipolarplatteneinheit befindet
sich die Kihlistruktur. In einer ersten Variante ist die Kihlstruktur in Form von vier Maanderka-
nalen rickseitig in die BPE eingearbeitet (siehe Bild 3.4a). Runddichtringe aus dem Material
NBR dichten das Kihlflowfield und die Reaktandenmanifolds ab. In einer zweiten Variante ist
das Kuhlflowfield nicht mehr in die BPE eingearbeitet, sondern in Form einer separaten
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Kihlstruktur zwischen den BPE integriert. In diesem Fall sind die Bipolarplattenelemente riick-
seitig eben. Die Kihlstruktur bildet eine Folie aus expandiertem Graphit, in die die Kihlkanal-
struktur eingearbeitet ist (siehe Bild 3.4b). Die Explosionszeichnung in Bild 3.5 verdeutlicht den
Zellaufbau dieser Konstruktion. Die Graphitfolie dichtet die Reaktanden sowie das Kiihlwasser
gegeneinander und zur Umgebung hin ab und gewahrleistet durch ihre elektrische Leitfahigkeit
den Stromfluss durch die Bipolarplatteneinheit.

Bei allen Experimenten wird jede Zelle des Stapels geklhlt. Um parasitére Verluststréme in den
Zellen zu vermeiden, kommt als Kiihimedium deionisiertes Wasser zum Einsatz.

Bild 3.5: Explosionszeichnung des Zellaufbaus mit Kiihlkanalstruktur aus expandiertem Graphit

Die Membranflache umfasst nicht nur den katalytisch aktiven Bereich, sondern Uberstreicht die
gesamte Bipolarplattenfladche. Diese Bauweise vermeidet Ho6henunterschiede, die schwer abzu-
dichten sind. Die Dicke der kommerziell erhaltlichen Membran betragt 35 um. AuBerhalb des
katalysatorbeschichteten Bereiches ist die Membran durch ein sogenanntes Subgasket ver-
starkt. Der verwendete Katalysator Platin ist mit einer Beladung von 0,4 mg/cm? auf der Anode
und 0,6 mg/cm? auf der Kathode aufgetragen. Die aktive Flache betragt fur die Zellen mit
Maanderstruktur 244 cm?, fiir die Zellen mit Kanal-FiBchenstruktur 219 cm?. Als Gasdiffusions-
schicht kommt ein Kohlenstoffgewebe mit Microlayer zum Einsatz, das von einer Flachdichtung
umrahmt wird. Aufgabe der Flachdichtung ist es, die Reaktanden sowie das Kiihlwasser gegen-



42 3 Messaufbauten und Messmethoden

einander und gegen die Umgebung abzudichten. Durch die begrenzte Kompressionsféhigkeit
der Dichtung schiitzt diese zusétzlich die Gasdiffusionsschicht vor GibermaBiger Kompression.
Endplatten aus Edelstahl (1.4571) umfassen die Zellen. Die Endplatten besitzen eine Vor-
richtung fiir den Strom- und Spannungsabagriff, eine Bohrung fiir ein Thermoelement sowie An-
schlisse fur die Reaktandenzufuhr und -abfuhr und Kuhlwasserzufuhr und -abfuhr. Um die
Ubergangswiderstinde zwischen den Endplatten und den anliegenden Bipolarplattenelementen
zu verringern, sind die Platten mit einer 1 um dicken Goldschicht beschichtet. 20 elektrisch
isolierte Zuganker, die durch die Endplatten gefuhrt sind und auBerhalb der Bipolarplatten
verlaufen, verspannen den gesamten Brennstoffzellenstapel.

3.2 Messstdnde und Messapparaturen

3.2.1 Visualisierung der Stromung in Einzelzellen

Die Bewertung der Strémungssituation in den unterschiedlichen Flowfielddesigns der Bipolar-
platten erfolgt anhand einer qualitativen Bestimmung der lokalen Strémungsgeschwindigkeiten.
Der zu diesem Zweck konzipierte Messstand besteht aus zwei Flissigkeitstanks, einer Pumpe
und einem zwischen zwei Endplatten eingespannten Bipolarplattenelement. Die Bipolarplatte
sowie die sie umfassenden Endplatten sind aus transparentem Plexiglas gefertigt, um eine
optische Auswertung der Strémungssituation zu erméglichen.

Eine Schlauchpumpe férdert aus einem Wassertank definierte Wasservolumenstréme durch
das Flowfield der Bipolarplatte. Aus einem zweiten Flissigkeitsreservoir kann der Strdmung mit
Lebensmittelfarbstoff (E124) geféarbtes Wasser vor der Pumpe zugemischt werden. Zur
Visualisierung der Strémung durchflieBen jeweils abwechselnd klares und geférbtes Wasser
das Flowfield. Durch die wechselnde Beaufschlagung ist zu erkennen, welche Bereiche der
Strémungsstruktur bevorzugt beziehungsweise verlangsamt durchstréomt werden. Die Stré-
mungsgeschwindigkeit des Wassers korreliert lber Ahnlichkeitsgesetze mit den entsprechen-
den Mediengeschwindigkeiten in der Brennstoffzelle. Die aufgrund der elektrochemischen
Reaktion in einer Brennstoffzelle auftretende Anderung des Volumenstroms sowie das an-
fallende flissige Produktwasser bleiben bei den Visualisierungsversuchen unberiicksichtigt.

Bei den Versuchen ist darauf zu achten, dass keine Luftblasen in der Messvorrichtung enthalten
sind, da diese einzelne Kanale verstopfen kénnen und somit das Messergebnis verfalschen
wirden.

3.2.2 Messstand zur Leistungscharakterisierung

Der nachfolgend beschriebene Messstand dient der Leistungscharakterisierung von Einzel-
zellen und Short-Stacks. Als Short-Stack sind Zellstapel mit maximal 3 Einzelzellen bezeichnet.
Zur Leistungscharakterisierung der PEFC wird ausschlieBlich reiner Wasserstoff (> 99,9 %) als
Brennstoff verwendet. Als Kathodengas kommt wahlweise Sauerstoff oder Luft zum Einsatz.
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Vordruckregler reduzieren die Gase auf den erforderlichen Betriebsdruck. Die Gase gelangen
Uber elektronische Massenstrommesser zu den externen Befeuchtereinheiten. Aus Gileichteil-
griinden weisen die als Permeationsbefeuchter ausgefiihrten Befeuchter die gleiche Geometrie
wie die Brennstoffzellen auf. Eine quellfahige Membran trennt den Gasraum von dem temperier-
ten Wasserbad radumlich. Beim Durchstromen der Befeuchtereinheit nimmt der Gasstrom das
durch die Membran permeierte Wasser auf. Die Befeuchterfunktion ist in Abhangigkeit des Be-
triebsdrucks, der Temperatur der Befeuchtereinheit und des Gasvolumenstroms vor Beginn der
Versuche mit Hilfe eines Taupunktmessgerates umfangreich charakterisiert worden. Nach Aus-
tritt aus den Befeuchtereinheiten werden die befeuchteten Gase der Brennstoffzelle zugefiihrt.
Hinter der Zelle befindet sich ein Kondensatabscheider, der das flissige Produktwasser aus
dem Gasstrom abscheidet. Die Steuerung der Massenstrdme geschieht mit Hilfe von Nadel-
ventilen am Austritt der Gase. Bild 3.6 zeigt das FlieBschema des Messstands.

Zur Ableitung der Reaktionswérme verfligen sowohl die Einzelzellen als auch die Zellstapel
Uber eine Wasserklhlung. Das in einem Thermostaten temperierte Kuihlwasser durchstrémt die
Kiihistrukturen der Zellen. Der Kiihlwasserkreislauf ist in Bild 3.6 aus Griinden der Ubersicht-
lichkeit nicht dargestellt.
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Bild 3.6: FlieBschema (Kihlwasserkreislauf nicht dargestellt)

NiCr-Ni-Thermoelemente erfassen an verschiedenen Stellen im Messstand die Temperaturen.
Die in den jeweiligen Gasrdumen vorherrschenden Driicke werden Gber Manometer und elek-
tronische Drucktransmitter bestimmt. Als Betriebsdruck ist der Druck der Gase am Eintritt in die
Brennstoffzelle bezeichnet.

Eine elektrische Last ist Gber eine stromflihrende Leitung mit der Brennstoffzelle verbunden.
Der Maximalstrom ist auf 300 A beschrankt.

Der Messstand verfligt Uber eine Sicherheitsabschaltung. Diese spricht an, sobald der Druck,
die Temperatur oder die Zellspannung definierte Grenzwerte Uber- beziehungsweise unter-
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schreiten. Die Sicherheitsabschaltung Uberfihrt den Messstand in einen sicheren Betriebszu-
stand, indem sie die elektrische Last abschaltet, die Brennstoff- und Oxidansmagnetventile
schlieBt und das gesamte System zur Inertisierung mit Stickstoff flutet.

Die in Kapitel 2.1 beschriebenen Messungen an der Laborzelle mit einer aktiven Fldche von
18 cm? erfolgen in einem entsprechend Bild 3.6 aufgebauten Messstand, der an die geringeren
Massenstrome angepasst ist. Zusatzlich besteht bei diesem Messstand die Mdglichkeit, Stick-
stoff und Sauerstoff in dem gewiinschten Verhéltnis vor Eintritt in die kathodenseitige Befeuch-
tereinheit zu mischen. Diese Vorrichtung ist in Bild 3.6 gestrichelt dargestellt.

3.2.3 Passives Widerstandsnetzwerk zur Stromdichtemessung

Eine Methode zur Messung der Stromdichteverteilung in Brennstoffzellen bietet der Ansatz lber
ein passives Widerstandsnetzwerk. Wéhrend sich dieses Unterkapitel ausschlieBlich mit der Be-
schreibung der Messapparatur befasst, ist in Kapitel 3.5.1 die Messmethode beschrieben.

Das passive Widerstandsnetzwerk ist aus einer Folie aus expandiertem Graphit gefertigt. Die
Stérke der Graphitfolie betragt im unverpressten Zustand 1 mm, Lange und Breite entsprechen
den AbmaBen der Bipolarplattenelemente aus Kapitel 3.1. Die Messapparatur kann sowohl in
Einzelzellen als auch Zellstapeln zum Einsatz kommen. In Einzelzellen wird sie zwischen BPE
und Endplatte eingebaut, in Zellstapeln zwischen zwei benachbarten BPE. Hierbei erlauben die
guten Dichtungseigenschaften des Graphitmaterials eine einfache Integration in den Zellstapel.
Wird die angrenzende Brennstoffzelle gekuhlt, so befindet sich die Messapparatur benachbart
zu der Kihlistruktur. In diesem Fall wird zum Schutz vor Korrosion eine 0,2 mm dicke Graphit-
folie zwischen Apparatur und Kuhlistruktur angeordnet. Die beschriebene Messmethode er-
fordert keine Modifikation der BPE, GDL und MEA.

In der vorliegenden Arbeit wird die Stromdichteverteilung ausschlieBlich in Zellen ermittelt, die
die in Kapitel 3.1 beschriebene Maander-Strémungsstruktur aufweisen. Die Zellen mit M&dander-
struktur besitzen eine aktive Fldche von 244 cm?2. Diejenige Flache der Messvorrichtung, die auf
Hohe der aktiven Flache der benachbarten Zelle liegt, ist in 20 gleich groBe Segmente der
Flache 32 x 32 mm? unterteilt. Das resultierende passive Widerstandsnetzwerk besteht aus
5 x 4 Segmenten. Um sicherzustellen, dass der gesamte Strom durch die 20 Segmente flieBt,
wird die nicht-segmentierte Fldche mit einer Isolationsschicht versehen. Ein Foto der Mess-
apparatur zeigt Bild 3.7. Die Segmente sind entlang der Maanderkanale vom Reaktandeneintritt
bis zum —austritt aufsteigend nummeriert. Zur Verdeutlichung der Position der Segmente bezlig-
lich der Strdmungsstruktur ist in Bild 3.7 den nummerierten Segmenten das Maander-Flowfield
Uberlagert dargestellt.

Um den lateralen Stromfluss in der Ebene der Graphitfolie zu verringern, befinden sich zwi-
schen den Segmenten Spalte der GréBe 2 x 30 mmz2. Es besteht somit keine vollstandige elek-
trische Isolation der einzelnen Segmente, da diese Uber Ecken der Flache 4 x 4 mm2 noch
miteinander verbunden sind. Dieser Aufbau ermdglich eine kostenglinstige Fertigung des
Widerstandsnetzwerks aus einem einzigen Bauteil.
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Auf beiden Seiten der Messapparatur sind jeweils 20 isolierte, gleich lange Kupferdrédhte mit
einem Durchmesser von 0,15 mm mittig auf den Segmenten kontaktiert. Die Drahte werden
durch die Spalte gefiihrt beziehungsweise in den expandierten Graphit eingedriickt, um Hoéhen-
unterschiede zu vermeiden. Zum Schutz der Drahte und Kontaktierungen ist auf beiden Seiten
der Messvorrichtung jeweils eine weitere segmentierte Graphitfolie angeordnet. Die Dréhte
dienen der Messung des Spannungsabfalls, der sich einstellt sobald die Segmente von Strom
durchflossen werden. Ein 20-Kanal-Datenlogger misst und zeichnet die Potentialdifferenz f(ir
jedes Segment auf. Die Messwertaufnahme aller Segmente dauert circa 1 Sekunde.

Kontaktie- |
rungsstelle

. expandierter =5
Graphit i

Bild 3.7: Passives Widerstandsnetzwerk zur Stromdichtemessung in Brennstoffzellen

3.2.4 Magnetotomographiemessstand zur Stromdichtemessung

Magnetotomographie ist ein neuartiges Verfahren, um die Stromdichteverteilung in Brennstoff-
zellen rlckwirkungsfrei zu bestimmen. Das folgende Kapitel befasst sich mit der Beschreibung
der Messapparatur, die Messmethode ist in Kapitel 3.5.2 beschrieben.

Der in einer Brennstoffzelle flieBende Strom erzeugt ein Magnetfeld. Durch die Messung der
magnetischen Flussdichte auBerhalb der Brennstoffzelle kann auf die Stromdichteverteilung
innerhalb der Zelle zurlickgeschlossen werden. Den mechanischen Aufbau der Messapparatur
zeigt Bild 3.8. Zwei Sensoren (Honeywell HMC2003) messen an den sechs Mantelflachen der
Brennstoffzelle jeweils in allen drei Raumrichtungen die magnetische Flussdichte, die in Luft
direkt proportional zu der magnetischen Feldstarke ist. Der Messbereich der magnetoresistiven
Sensoren liegt zwischen 200 uTesla bei einer Auflésung von 0,004 uTesla und einem rela-
tiven Wiederholbarkeitsfehler von weniger als * 0,2 %. Aufgrund des limitierten Messbereichs
der Sensoren ist die Gesamtstromstérke, mit der die Brennstoffzellen belastet werden kénnen,
auf <100 A beschrénkt. Bei den untersuchten Brennstoffzellen (siehe Kapitel 3.1) entspricht
dies einer maximalen Stromdichte von ungefahr 0,4 A/cmz2.
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Bild 3.8: Aufbau des Magnetotomographiemessstands

Die Positionierung der Sensoren erfolgt Gber eine 4-achsige Positioniereinrichtung. Die Sensor-
fihrung ist derart gestaltet, dass der erste Sensor die beiden Seitenflachen, die vordere und
hintere Stirnflache und die Dachflache der Brennstoffzelle abtastet. Der zweite Sensor dient der
Messung der magnetischen Flussdichte unterhalb der Grundflache der Zelle. Die einzelnen
Achsen der Positioniereinrichtung werden jeweils mit Hilfe eines Schrittmotors verfahren. Eine
spezielle Software, die die Koordinaten der zuvor festgelegten Sensormesspositionen beinhal-
tet, steuert die Motoren Uber eine serielle Schnittstelle an. Die gemessenen magnetischen
Flussdichten werden digitalisiert, gefiltert und zusammen mit der entsprechenden Sensorposi-
tion in einem Datenfile abgespeichert.

Um eine Beeinflussung der Magnetfelder durch feldverstarkende Materialien zu vermeiden, ist
die Messapparatur weitgehend frei von ferromagnetischen Werkstoffen ausgefiihrt. Die Profile
und Achsen der Positioniereinrichtung bestehen aus Aluminium, die verwendeten Schrauben
aus rostfreiem, nicht-magnetisierbarem Stahl. Die schwach-magnetisierbaren Edelstahlend-
platten der Brennstoffzellen werden durch nicht-magnetisierbare Platten (Thyssen-Krupp-
Nirosta 4565) der gleichen Geometrie ausgetauscht. Zuganker aus Messing ersetzen solche
aus Stahl.

Die Brennstoffzelle ist Gber Stromschienen aus Kupfer mit der elektrischen Last verbunden. Um
den Einfluss der Stromschienen auf die Magnetfeldmessungen zu minimieren, werden Hin- und
Rickleiter dicht nebeneinander gefliihrt, damit sich deren Magnetfelder gegenseitig kompen-
sieren.

3.3 Dichtigkeitsmessung

Bei den untersuchten Einzelzellen und Short-Stacks kommen unterschiedliche Dichtungskon-
zepte zur Anwendung. Die vornehmliche Aufgabe der Dichtungen besteht in der sicheren raum-
lichen Trennung der Medien. Um eine Vermischung zu unterbinden, miissen die Reaktanden
sowie das Kihlwasser gegeneinander und zur Umgebung hin abgedichtet sein.
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Die Dichtigkeitsmessungen erfolgen in Form von Druckhaltetests. Die Tests umfassen die Uber-
prifung der Querdichtigkeit zwischen den unterschiedlichen Medienrdumen und der Dichtigkeit
der gesamten Brennstoffzelle gegen die Umgebung. Zur Durchflihrung der Tests werden die
assemblierten Zellen, bestehend aus Endplatten, Bipolarplatten, MEAs und Dichtungen, mit
Stickstoff mit einem Druck von 2 bar beaufschlagt. Bei bekanntem Gasvolumen in den Zellen
wird der Druckabfall als Funktion der Zeit aufgezeichnet und ausgewertet.

3.4 Kraftflussmessung

Aufgrund der stark von der Anpresskraft abhangigen Ubergangswiderstiande ist eine homogene
Druckverteilung in den Zellen Voraussetzung fiir eine gleichméBige Stromdichteverteilung. Die
Kenntnis Uber den Kraftfluss in einem Zellstapel erleichtert die Auslegung der Endplatten sowie
der Kombination aus Dichtung und Diffusionsschicht.

Zur Messung der Anpressdruckverteilung in den Brennstoffzellen kommt ein Druckmesssystem
der Firma Tekscan zum Einsatz. Das Kernstiick des Systems bildet der circa 0,1 mm dicke
Tastdrucksensor. Der Tastdrucksensor besteht aus zwei diinnen Kunststofffolien, von denen
die eine spaltenweise und die andere zeilenweise mit Leiterbahnen versehen ist. Auf die Leiter-
bahnen ist eine elektrisch leitende Beschichtung aufgetragen, die in Abh&ngigkeit der auf sie
wirkenden Kraft ihren elektrischen Widerstand &ndert. Die Schnittpunkte der leitfahigen Zeilen
und Spalten bilden die Messstellen. Die Messstellen werden elektronisch ausgewertet und Uber
eine Software visualisiert.

Der verwendete Tastdrucksensor hat eine quadratische Messflache von 125 cm? mit insgesamt
1936 Messstellen. Der Messbereich liegt zwischen 0 und 6,9 MPa.

3.5 Stromdichtemessung

Die Leistung einer Brennstoffzelle wird unter anderem durch Einflussfaktoren wie der Betriebs-
temperatur und dem Betriebsdruck, der Reaktandenbefeuchtung, der Anpressdruckverteilung
aber auch dem Zusammenspiel von Strémungsstruktur und MEA beeinflusst. Ein verbessertes
Verstandnis der Einflisse der unterschiedlichen Faktoren auf die Leistung kann durch die
Messung der Stromdichteverteilung in einer Brennstoffzelle erzielt werden. Die gewonnenen Er-
kenntnisse helfen, das Zelldesign zu optimieren und die Betriebsbedingungen auf die vorliegen-
den Zellgeometrien und -materialien abzustimmen.

Aus der Literatur sind verschiedene Ansdtze zur Bestimmung der Stromdichteverteilung
bekannt. In [64] werden drei verschiedene Methoden vorgestellt. Um das lokale Stromdichtever-
halten zu untersuchen, basiert die sogenannte ,partial MEA technique” auf der gezielten Inakti-
vierung bestimmter Gebiete der MEA. Dies geschieht entweder durch Maskierung oder durch
partielle Katalysatorbeschichtung der MEA. Bei der ,subcell technique” wird die Stromdichte an
kreisférmigen, Uber der Zelle verteilten und jeweils elektrisch vom Rest der Zelle isolierten
Gebieten der Anode und gegeniiberliegender Kathode gemessen. Die als ,current mapping"
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bezeichnete dritte Methode sieht ein passives Widerstandsnetzwerk auf der Riickseite der
Flowfieldstruktur oder Stromsammlerplatte vor. Das Widerstandsnetzwerk besteht aus ortho-
gonal zu der unmodifizierten MEA angeordneten Graphitbldcken. Uber den Spannungsabfall
der als Shunts verwendeten Graphitblécke wird (iber das Ohmsche Gesetz die Stromdichte be-
stimmt. Modifikationen der ,current mapping“-Methode finden sich in [65, 66, 67].

[68] und [69] beschreiben einen Ansatz, bei dem eine auf die segmentierte Elektrode der PEFC
angepasste Leiterplatte (printed circuit board) als Stromsammler der Stromdichtemessung
dient. Die Integration einer solchen Leiterplatte in eine Bipolarplatte erlaubt, die Stromdichte-
verteilung nicht nur in Einzelzellen sondern auch in Zellstapeln zu ermitteln [70].

[71] und [72] stellen ein Stromdichtemessverfahren vor, bei dem innerhalb segmentierter Flow-
fieldplatten Hall-Sensoren integriert sind. Die durch die einzelnen Segmente flieBenden Stréme
erzeugen Magnetfelder, die von den Hall-Sensoren gemessen und zur Bestimmung der
Stromdichteverteilung verwendet werden. [73] verwendet ebenfalls Hall-Sensoren zur Bestim-
mung der Stromdichteverteilung in Einzelzellen.

Alle bisher beschriebenen Ansatze bedingen Modifikationen der untersuchten Brennstoffzellen.
Die derzeit einzige bekannte nicht-invasive und somit riickwirkungsfreie Methode zur Bestim-
mung der Stromdichteverteilung beschreibt [74]. Die dort verwendete Magnetotomographie ba-
siert auf der Messung der magnetischen Flussdichte auBerhalb der Brennstoffzelle. Mit Hilfe der
Magnetfelddaten kann auf die Stromdichteverteilung innerhalb der Zelle geschlossen werden.

In der vorliegenden Arbeit kommen zwei Verfahren zur Bestimmung der Stromdichteverteilung
zum Einsatz. Ahnlich dem Ansatz von [64] basiert das erste Verfahren auf lokalen Widerstands-
messungen an einem passiven Widerstandsnetzwerk. Das zweite Verfahren bildet die Magneto-
tomographie. Beide Verfahren werden im Folgenden detailliert vorgestellt.

3.5.1 Passives Widerstandsnetzwerk

Die oben vorgestellten invasiven Methoden zeichnen sich durch einen hohen Implementie-
rungsaufwand aus. Die zu untersuchenden Messzellen werden modifiziert, indem entweder
BPE, GDL oder MEA segmentiert werden. Die dadurch entstehenden Rickwirkungen auf die
Brennstoffzelle verursachen Anderungen der fluiddynamischen, elektrischen und thermischen
Eigenschaften der Zelle. Bei einigen Methoden ist die Strdmungsstruktur in die Sensorplatte
eingearbeitet. Dies erfordert einen hohen Fertigungsaufwand und erlaubt nicht, die Mess-
apparatur auf andere Strdmungsstrukturen und Bipolarplattenmaterialien anzupassen. Dariiber
hinaus wird bei einigen Messmethoden der Stromfluss umgelenkt, so dass Messungen nur an
Einzelzellen mdglich sind.

Die in Kapitel 3.2.3 beschriebene Messvorrichtung zur Stromdichtemessung bietet durch ihren
einfachen Aufbau und die hohe Integrationsfahigkeit deutliche Vorteile gegenlber den her-
kdmmlichen Ansatzen. Die Methode verzichtet auf eine aufwendige und kostspielige Segmen-
tierung der Brennstoffzellenkomponenten und ist deshalb unabhangig vom Zellaufbau. Da-
durch, dass die einzelnen Segmente der Messapparatur nicht vollstédndig getrennt voneinander
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sind, kann das Widerstandsnetzwerk beispielsweise durch einen Stanz- oder Laserschneid-
prozess kostengunstig aus einem einzigen Bauteil hergestellt werden. Die Rickwirkungen der
Apparatur auf die Brennstoffzellen sind gering, da die Zellkomponenten nicht modifiziert sind,
der Stromfluss nur minimal gestdrt wird und die Materialeigenschaften der Messvorrichtung
denen der Zelle entsprechen. Kuhlstruktur und Messapparatur bestehen aus dem gleichen
Material und besitzen somit die gleichen thermischen und elektrischen Eigenschaften sowie die
gleiche Dichtungswirkung. Die Integration der Messvorrichtung in einen Zellstapel ist ebenso
mdglich wie die Kihlung der untersuchten Zellen. Der kurze Messzyklus erlaubt die
Untersuchung instationarer Betriebszustande.

Es werden zwei Arten zur Bestimmung der Stromdichteverteilung unterschieden. Die erste ist
als Differenzstromdichtemessung, die zweite als Absolutstromdichtemessung bezeichnet. Die
Differenzstromdichtemessung vergleicht bei gleicher Gesamtstromstérke zwei unterschiedliche
Betriebszustédnde einer Brennstoffzelle. Die Differenz der Stromdichteverteilungen beider Be-
triebszustande dient der Bewertung des Einflusses des variierten Betriebsparameters auf die
Stromdichteverteilung. Die Absolutstromdichtemessung ermittelt die absolute Verteilung der
Stromdichte in der Brennstoffzelle. Beide Arten zur Bestimmung der Stromdichteverteilung be-
ruhen auf der Messung von Potentialdifferenzen. Aufgrund des elektrischen Materialwider-
stands des expandierten Graphits tritt eine Potentialdifferenz auf, wenn Strom durch die einzel-
nen Segmente flieBt. Die Uber die Kupferdrahte (vergleiche Bild 3.7) gemessene Potentialdiffe-
renz ist direkt proportional zu dem Strom, der durch das entsprechende Segment flieBt. Die
Stromdichte in einem Segment ergibt sich aus dem Ohmschen Gesetz zu
I, U

. Seg
i = & Gl. 31
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Seg Seg Seg

Die Segmentflache Ay, ist bekannt, der Spannungsabfall an dem Segment U, wird ge-

Seg
messen. Die Bestimmung des Segmentwiderstands R,,, kann ber zwei verschiedene Anséatze
erfolgen.

Der erste Ansatz bestimmt die Segmentwiderstinde, indem in einer Messvorrichtung unter be-
kanntem Anpressdruck und bekannter Temperatur ein definierter Strom I, ., durch ein einzel-
nes Segment geleitet wird. Aus dem resultierenden Spannungsabfall Uy, ., wird auf den
Widerstand des betreffenden Segments geschlossen.

_ USeg.Kal Gl 32
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Weichen die Bedingungen im Brennstoffzellenbetrieb von denen in der Messvorrichtung ab,
entstehen aufgrund der Abhangigkeit der Segmentwiderstdnde vom Anpressdruck und der
Temperatur Messfehler. In den flr den Brennstoffzellenbetrieb relevanten Bereichen ist die
Anderung des Materialwiderstands bei Variation des Anpressdrucks < 0,25 % / bar beziehungs-
weise bei Variation der Temperatur < 0,2 % /K. Der Anpressdruck Uber der aktiven Flache
variiert in den untersuchten Brennstoffzellen um bis zu 4 bar (siehe Kapitel 9.1.1). Dies bedingt
einen Messfehler von weniger als 1 %. Der Fehler durch eine ungleichméaBige Temperatur-
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verteilung liegt bei ungeféhr 1 %, wenn eine maximale Temperaturdifferenz von 5 K in der Zelle
unterstellt wird. Messfehler, die auf die Messgenauigkeit des Datenloggers zuriickzufihren sind
beziehungsweise durch die stromlosen Messdrahte bedingt sind, werden mit < 1 % abge-
schéatzt.

Im weiteren Verlauf der Arbeit wird der zweite Ansatz zur Bestimmung der Segmentwiderstédnde
verwendet. Dieser Ansatz basiert auf der Annahme, dass bei einem definierten Betriebszustand
die Stromdichteverteilung Uber der aktiven Flache homogen ist. Um diesen Zustand zu er-
reichen, wird die Brennstoffzelle mit reinem, befeuchtetem Sauerstoff betrieben. Um eine médg-
lichst gleichmaBige Sauerstoffkonzentration Uber der gesamten aktiven Flache zu gewéhr-
leisten, wird ein Sauerstoffstéchiometriekoeffizient , 8 gewahlt. Der hohe Durchfluss beugt
ebenfalls einer mdglichen Verstopfung der Kanéle durch Produktwasser (Flooding) vor. Um
Diffusionsiiberspannungen zu vermeiden, arbeit die Zelle unter geringer Last (< 50 mA/cm?2).
Die an den einzelnen Segmenten ermittelten Potentialdifferenzen dienen bei angenommener
homogener Stromdichte der Berechnung der Segmentwiderstdnde gemaB Gleichung 3.2. Ist
die Annahme einer homogenen Stromdichteverteilung nicht erfullt, fihrt dies zu Messfehlern.
Bauteilinhomogenitdten sowie eine ungleichméaBige Anpressdruckverteilung kénnen Ursache
einer inhomogenen Stromdichteverteilung sein. Die Bauteilinhomogenitaten der im Maschinen-
prozess hergestellten BPE und GDL sind gering. lhr Einfluss auf den Messfehler wird mit < 5 %
abgeschétzt. Vernachlassigbar ist der Einfluss der Bauteilinhomogenitaten des expandierten
Graphits auf die Stromdichteverteilung, da der Flachenwiderstand der Segmente um circa
Faktor 50 unter dem der Gesamtzelle liegt. Unter den vorliegenden Betriebsbedingungen wird
der durch eine inhomogene Anpressdruckverteilung hervorgerufene Messfehler mit maximal
5 % abgeschéatzt. Weichen die Betriebsbedingungen von denen der Sauerstoffmessung ab,
resultiert die Druck- und Temperaturabhangigkeit des Widerstands der Graphitfolie in den
bereits fiir den ersten Ansatz beschriebenen Messfehlern.

Aufgrund des lateralen Stromflusses in der Gasdiffusionsschicht und der Bipolarplatte weicht
die an der Position der Messapparatur gemessene Stromdichteverteilung geringfligig von der
an der MEA vorliegenden Verteilung ab. Der laterale Stromfluss in der Messapparatur ist
weitgehend durch die zwischen den Segmenten befindlichen Spalte unterbunden.

Ein vereinfachter Berechnungsansatz dient im Folgenden der Abschatzung der lateral flieBen-
den Ausgleichsstréme. Auf Basis der Ergebnisse werden bevorzugte Anwendungsgebiete fir
das Messverfahren identifiziert. Die Berechnungen entstanden bei der Arbeitsgruppe Elektro-
chemische Energiewandlung und Speichersystemtechnik des Instituts flir Stromrichtertechnik
und Elektrische Antriebe der RWTH Aachen [75]. Zur Simulation der elektrischen Schaltungen
wird das unter MATLAB arbeitende Programmpaket Plecs der Firma Plexim verwendet.

Die in Form eines Widerstandsnetzwerks simulierte Einzelzelle besteht aus jeweils zwei
Endplatten, BPE und GDL, einer katalysatorbeschichteten Membran sowie der Messapparatur.
Die Messapparatur ist zwischen BPE und Endplatte eingebaut. Die Membran ist in dem Netz-
werk durch 5x4 Reihenschaltungen, jeweils bestehend aus Spannungsquelle und elektrischem
Widerstand, dargestellt. Wahrend alle Spannungsquellen die gleiche Spannung aufweisen,
kénnen die einzelnen Widersténde gezielt variiert werden.
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Jede weitere Zellkomponente wird durch eine Widerstandsmatrix mit jeweils 20 Knotenpunkten
(5x4) modelliert. In Hauptstromrichtung (z-Richtung) sind die Materialwiderstédnde jeweils zur
Halfte vor und hinter den Knoten des entsprechenden Bauteils angeordnet. Diese Anordnung
der Widerstéande stellt sicher, dass der laterale Stromfluss durch die Bauteilmitte geleitet wird. In
lateraler Richtung verbindet je ein Widerstand in x- und y-Richtung die benachbarten Knoten
eines Bauteils.

Da die simulierte Messzelle im Gegensatz zu der realen Messapparatur keine Spalte zwischen
den einzelnen Segmenten aufweist, liegt bezlglich der auftretenden Querstréme eine konser-
vative Abschatzung vor. Die duBeren Flachen der Endplatten sind vereinfachend als Isopoten-
tialflachen ausgeflhrt. Die relevanten Werkstoffkennwerte und Geometriedaten der Zellkompo-
nenten sind in Tabelle 3.1 aufgelistet.

Tabelle 3.1: Material- und Geometriewerte

GDL BPE Messapparatur | Endplatte
Graphit Titan
Leitfahigkeit 5 | z=40,xy=80 | 10000 25 10000 |[S/cm]
Bauteildicke (z-Richtung) | 0,25 1,8 1 10 [mm]

An Einzelzellen mit unterschiedlich groBer aktiver Flache und unterschiedlichen Bipolarplatten-
materialien wird der Einfluss der lateral flieBenden Strdme auf die Glattung der Stromdichtever-
teilung untersucht. Der Einfluss wird mit Hilfe der prozentualen Abweichung der Stromdichte
zwischen MEA und der von der MEA abgewandten Flache der Messapparatur bewertet. Um
eine inhomogene Stromdichteverteilung an der Membran zu erzeugen, werden zwei der 20
Membranwidersténde doppelt so gro3 wie die restlichen ausgefihrt. Die veranderten Wider-
stdnde befinden sich entsprechend der Bezeichnung in Bild 3.7 auf Héhe von Segment 1 und
Segment 2.

Eine Brennstoffzelle mit Bipolarplatten aus Graphit und einer aktiven Flache von 252 cm? wird
mit einem Strom von 252 A belastet. Unter Berlicksichtigung der orthotropen elektrischen
Materialeigenschaften der Bipolarplatte ergibt sich eine maximale Abweichung der Stromdichte
zwischen MEA und Messapparatur von weniger als 1 %. Bei einer Zelle gleicher Geometrie mit
Bipolarplatten aus Titan zeigt sich dagegen eine Abweichung in der Stromdichteverteilung von
rund 23 %. Bei konstanter mittlerer Stromdichte, aber einer um den Faktor 10 verkleinerten
aktiven Flache verstarkt sich die Glattung der Stromdichte. In diesem Fall betragt die maximale
prozentuale Abweichung fir die Zelle mit Graphitplatten 4 % und fiir die Zelle mit Titanplatten
31 %.

Zusammenfassend l&sst sich feststellen, dass bei allen Messungen aufgrund der lateral flieBen-
den Strome eine Glattung der Stromdichteverteilung auftritt. Sind die Dimensionen der Zelle in
xy-Richtung hinreichend groB im Vergleich zu der Bauteildicke ausgefihrt und ist die elektrische
Leitfahigkeit der Bauteile gering, sind die Einflisse der Querstréme auf die Stromdichtever-
teilung sowie die Rickwirkung der Messapparatur auf das Messobjekt vernachlassigbar. Das
Verfahren eignet sich somit fir hdherohmige Bipolarplatten aus Graphit, aber nicht fiir metal-
lische Bipolarplatten. Die gestellten Anforderungen an die Messung der Stromdichteverteilung
an den in Kapitel 3.1 beschriebenen Zellen mit graphitischen Bipolarplatten erfiillt das vor-
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liegende Messverfahren. Der Aufwand einer Segmentierung der Diffusionsschichten und Bi-
polarplatten der Zelle scheint nicht gerechtfertigt.

3.5.2 Magnetotomographie

Die noch in der Entwicklungsphase befindliche Magnetotomographie stellt das derzeit einzige
bekannte Verfahren zur nicht-invasiven Bestimmung der Stromdichteverteilung in Brennstoff-
zellen dar. Eingriffe in die Brennstoffzellen sind ebenso nicht erforderlich wie eine Segmentie-
rung der Zellen. Somit muss bei der Magnetotomographie im Gegensatz zu den invasiven Ver-
fahren nicht durch den Einbau einer Messapparatur im Vorfeld festgelegt werden, an welcher
Position im Zellstapel die Stromdichteverteilung ermittelt werden soll. Diese Eigenschaften
machen das Verfahren gerade fiir den Bereich der Qualittssicherung in der Produktion
interessant.

Die Magnetotomographie basiert auf der Messung der durch den Stromfluss in der Brennstoff-
zelle induzierten magnetischen Flussdichte. Die Messung der Flussdichte erfolgt auBerhalb der
Brennstoffzelle. Das Messprinzip ist auf das Messobjekt rickwirkungsfrei und erlaubt, die
Stromdichteverteilung dreidimensional in Einzelzellen und Zellstapeln zu visualisieren. Der der-
zeitige Entwicklungsstand des Verfahrens erlaubt ausschlieBlich Messungen an Brennstoff-
zellen, die keine magnetisierbaren Werkstoffe enthalten. Zellstapel mit Bipolarplatten aus mag-
netisierbaren Metallen, zu denen auch Edelstahlplatten z&hlen, kénnen demnach nicht unter-
sucht werden. Messungen instationérer Betriebszustdnde sind mit dem in Kapitel 3.2.4 vorge-
stellten Messstand aufgrund der langen Messzeit von circa 15 Minuten pro Messung nicht
mdglich. In einem néchsten Entwicklungsschritt kann die Messzeit beispielsweise durch eine
erhfhte Anzahl an Messsensoren entscheidend verringert werden, so dass auch Untersu-
chungen instationérer Zusténde mdglich erscheinen.

Die physikalisch-mathematischen Grundlagen der Stromdichteberechnung werden im Folgen-
den erlautert. Aus Grinden der besseren Verstandlichkeit wird fir die Erlduterungen die in
realen Brennstoffzellen vorherrschende dreidimensionale Problemstellung vereinfachend auf
den zweidimensionalen Fall reduziert, indem die Stromleiter als unendlich lang und gerade
angenommen werden.

Die Maxwell-Gleichung beschreibt den Zusammenhang zwischen der Stromdichte i und der
magnetischen Feldstédrke . Das Integral der magnetischen Feldstarke ist langs einer ge-
schlossenen Umlauflinie gleich dem Integral der Stromdichte Uber die Flache innerhalb der
geschlossenen Linie

§H-ds=ji-dA Gl. 3.3
A

Flr einen einzelnen konzentrierten Stromleiter ergibt sich durch Integration der Gleichung 3.3
entlang einer kreisférmigen Feldlinie mit dem Abstand  vom Mittelpunkt des Leiters der Betrag
der Feldstérke zu
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= Gl. 3.4
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Die im Messstand verwendeten magnetoresistiven Sensoren messen die magnetische Fluss-
dichte . Zwischen magnetischer Flussdichte und Feldstarke gilt die Beziehung

B=yu, p, H mit pu, =4~7z-10'7£ Gl. 35
Am

o bezeichnet die magnetische Permeabilitdtskonstante im materiefreien Raum. Die material-
abhéngige Permeabilitditszahl , besitzt flr alle bei den Messungen relevanten Materialien den
konstanten Wert 1, =1.
In einer Brennstoffzelle liegen flachig beziehungsweise raumlich verteilte Strome vor. Das
raumliche Magnetfeld dieser nicht konzentrierten Strdme kann durch Superposition der Magnet-
felder verschiedener diskreter Einzelstréme erzeugt werden. Bild 3.9 zeigt eine in 36 Flachen-
elemente diskretisierte Zellflache einer Brennstoffzelle. Es wird angenommen, dass durch das
Zentrum der einzelnen Flachenelemente ein jeweils unbekannter Strom flieBt. Die Summe der
Einzelstrome entspricht dem Gesamtstrom, mit dem die Brennstoffzelle belastet ist.
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Bild 3.9: Diskretisierte Zelloberflache (6 x 6 Flachenelemente)

Der Strom I, ,

Ty = ,/Axmynz +Aym2 ein Magnetfeld mit den Komponenten H ,H .

der durch das Flachenelement m fliet, erzeugt in dem Messpunkt nim Abstand

- I . m,n
H! = m -sin(arctan L)
2.7 \Ax,, + Ay, Ax,,
; A Gl. 3.6
H = = -cos(arctan @)

y,n 2 T \ Axm,nz + Aym.n2 Axm'n
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Die Gesamtfeldstarke in dem Messpunkt n ergibt sich aus der Superposition der entspre-
chenden Magnetfeldkomponenten aller Einzelstréme

Hx,n = H)’cnn
" Gl. 3.7
Hy.n = ZHy,n

m

Die folgende Gleichung stellt den Zusammenhang zwischen Einzelstromen und Magnetfeld in
Matrixform dar. Beispielhaft ist dazu die Magnetfeldkomponente in x-Richtung ausgewahlt.

H,, Wi Wim 4 H,, b

=| Pl e | =W Gl. 3.8

H w w i H i

x,n n,l n.m m x.n m

Die Matrix W mit den Elementen w,,, enthalt die geometrischen Abhangigkeiten, Gber die die
Einzelstrdme mit den Magnetfelddaten an den entsprechenden Messpositionen in Verbindung
stehen.

Die in Brennstoffzellen vorherrschenden Verhéltnisse erfordern eine dreidimensionale Betrach-
tung der Magnetfeldverteilung. Aufgrund der endlich langen, dreidimensional verlaufenden
Stromfaden in den Zellen erfolgt die Magnetfeldberechnung im Raum (ber das Biot-Savart’sche

Gesetz.

H(x)= [ Y ig(y) Gl. 3.9

bezeichnet das stromdurchflossene Raumgebiet. Auch Gleichung 3.9 Iasst sich entspre-
chend Gleichung 3.8 in Matrixform darstellen.

Die Magnetotomographie erlaubt, auf die unbekannten Stréme in einer Brennstoffzelle durch
die von ihnen erzeugten magnetischen Felder zurlickzuschlieBen. Um beispielsweise die in Bild
3.9 gezeigten 36 unbekannten Einzelstréme aus Magnetfelddaten zu rekonstruieren, werden
mindestens 36 gemessene magnetische Feld- beziehungsweise Flussdichtedaten benétigt. Da
an jeder Messstelle im zweidimensionalen Fall jeweils die x- und y-Komponente der Flussdichte
ermittelt werden, sind demnach mindestens 18 verschiedene Messpositionen notwendig. Sind
die Magnetfelddaten mit den entsprechenden Messpositionen relativ zu den Flachenelementen
bekannt, kann Gleichung 3.8 nach den Strdmen in den Elementen aufgeldst werden. Bei
Gleichung 3.8 handelt es sich um eine Integralgleichung erster Art mit analytischem Kern, die
im Sinne von Hadamard [76] ,schlecht gestellt” ist. Dies bedeutet, dass die Lésung der
Gleichung im Allgemeinen nicht eindeutig und instabil ist. So besteht die Méglichkeit, dass sich
die Magnetfelder bestimmter Stromdichten in der Brennstoffzelle gegenseitig kompensieren, so
dass sie kein &uBeres messbares Magnetfeld erzeugen. Diese auf Null abgebildeten Strom-
dichten kénnen nicht rekonstruiert werden. Numerische Experimente zeigen, dass diese ,nicht-
sichtbaren” Stromdichten die grundsatzliche Realisierbarkeit der magnetischen Tomographie
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nicht beeintréachtigen, da die rekonstruierbaren Stromdichten die fir das Anwendungsproblem
wesentlichen Eigenschaften umfassen [77]. Die Instabilitdt der Lésung &uBert sich darin, dass
kleine Datenfehler sowohl in dem Biot-Savart-Integraloperator W als auch in dem Messdaten-
vektor unter Umsténden zu starken Anderungen in der Lésung fiir die Stromdichteverteilung
fihren. In diesem Fall wiirde die Rekonstruktion physikalisch unsinnige Ergebnisse liefern [78].
Aus diesen Griinden ist es nicht moglich, die Inverse des linearen Biot-Savart-Integraloperators
W ™ fir die Berechnungen heranzuziehen. Vielmehr muss das Rekonstruktionsproblem durch
einen geeigneten Ansatz stabilisiert werden. Einen solchen Ansatz bietet die Tikhonov-
Regularisierung, die die Berechnung einer approximativen Lésung der Gleichung erlaubt [77,
79]. Es gilt

i H

x,1

— = = = _ =\
=R, | mit sz(a-E+WT-W) W’ Gl. 3.10

lm Hx.n

E bezeichnet die Tikhonov-Inverse, ete
matrix. Dadurch, dass diLLZNorm R, ‘ im Gegensatz zu der Norm HW - H endlich ist, werg
die Datenfehler durch R, starker gedampft. Durch die Verwendung der Approximation Ry,

entsteht allerdings ein Regularisierungsfehler, der zu einer Glattung der Stromverteilung fiihrt.

den Regularisierungsparameter und ~ die Einheits-

In der Regel muss der Regularisierungsparameter  so gewahlt werden, dass die Summe aus
Daten- und Regularisierungsfehler minimal wird [78].

Der Fehler zwischen der berechneten und der tatséchlich in der Brennstoffzelle vorliegenden
Stromdichteverteilung héngt stark von der rdumlichen Aufldsung des Verfahrens ab. Eine
erhdhte Aufldsung verstarkt in der Regel die Instabilitdt des Gleichungssystems und hat somit
einen gréBeren Fehler zur Folge. Weiterhin ist der Fehler abhangig von:

der Anordnung und Anzahl der Messpunkte relativ zu der Brennstoffzelle

dem Messfehler bei der Positionsbestimmung der Messpunkte relativ zu der Brenn-

stoffzelle

dem Messfehler in den magnetischen Flussdichtedaten

der Diskretisierung des Messobjekts

dem verwendeten Regularisierungsverfahren zur Stabilisierung des schlecht gestellten

Gleichungssystems

den Nebenbedingungen, die bei der Rekonstruktion der Stromdichteverteilung Beriick-

sichtigung finden
Nebenbedingungen, die bei dem derzeitigen Entwicklungsstand der Magnetotomographie noch
nicht in den Algorithmus integriert sind, sind beispielsweise die Divergenzfreiheit in dem diskreti-
sierten Messobjekt oder eine Stromrichtungsbedingung. Als Richtungsbedingung ist die An-
nahme bezeichnet, dass entgegen der Hauptstromrichtung, also orthogonal zu der Membran,
keine Stréme flieBen.
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Die in einem Messsensor enthaltenen drei Sensorelemente zur Messung der magnetischen
Flussdichte in allen drei Raumrichtungen stehen nicht ideal orthogonal zueinander. Des Wei-
teren sind die Sensorelemente nicht exakt in Richtung der Koordinatenachsen ausgerichtet und
aufgrund ihrer raumlichen Ausdehnung zueinander versetzt angeordnet. Um den Datenfehler
bei der Messwerterfassung zu verringern, wird zu Beginn der Messungen einmalig eine rech-
nerische Korrektur der Winkel- und Positionsfehler der Sensoren gegeniber einem definierten
Koordinatensystem durchgefihrt. Dazu ist eine Leiterschleife tber verdrillte Zuleiter mit einer
Stromquelle verbunden. Bei bekanntem Stromfluss wird die von der Leiterschleife erzeugte
magnetische Flussdichte mit den Sensoren vermessen. Aufgrund der bekannten Position und
Geometrie der Leiterschleife kann das Magnetfeld berechnet werden. Ein Vergleich zwischen
der berechneten und der gemessenen magnetischen Flussdichte der Leiterschleife erlaubt, die
Sensorelementposition und die Verkippung beziehungsweise Verdrehung des Sensors relativ
zu der Leiterschleife zu bestimmen. Die Korrektur der Messdaten fiir die Rekonstruktionsrech-
nungen erfolgt entsprechend den Abweichungen der Sensoren von der idealen Anordnung.

Der Einfluss des Wechselspannungsnetzes auf die Messwerte ist vernachlédssigbar. Bedingt
durch die im Wechselspannungsnetz dicht nebeneinander, parallel verlegten Hin- und Ruck-
leiter sind die entstehenden Stdrfelder klein im Vergleich zu den Magnetfeldern der Brennstoff-
zelle. Zusatzlich ddmpfen Filter den Einfluss der Wechselfelder auf die Messergebnisse.

Eine fundierte Fehlerabschatzung ist bei derzeitigem Entwicklungsstand der Magnetotomo-
graphie noch nicht méglich. Eine detaillierte Studie bezliglich der Messfehler und der erreich-
baren Auflésung muss daher Gegenstand der néchsten Entwicklungsschritte sein.

Zur Visualisierung der rekonstruierten dreidimensionalen Stromdichteverteilungen steht ein
umfangreiches Programmpaket zur Verfligung. Die zur Zeit verwendete Rekonstruktionssoft-
ware weist die Stromdichte beziehungsweise Anderungen in der Stromdichteverteilung nur
qualitativ in Form unterschiedlicher Farbténe aus. Eine Zuweisung der Farbskala auf absolute
Einheiten in A/lcm? ist prinzipiell méglich und wird derzeit getestet. Die Skalierung der rekon-
struierten Stromdichteverteilung hangt von dem Regularisierungsparameter , der Art der
Datenfehler und der speziellen Geometrie der Brennstoffzelle ab. Unter der Voraussetzung,
dass fur einen gegebenen Brennstoffzellenaufbau die systematischen Fehler und damit der
Fehlertyp erhalten bleiben, kann ein Abgleich zwischen rekonstruierten Stromdichteverteilungen
und bekannten Verteilungen erfolgen. Messungen an zwei Betriebszustdnden mit bekannter
Stromdichteverteilung erlauben, eine Skalierung der Rekonstruktion fiir unterschiedliche Re-
gularisierungsparameter vorzunehmen. Die resultierende, von dem Regularisierungsparameter
abhangige Skalierungsfunktion kann fir weitere Rekonstruktionen an geometrisch &hnlichen
Brennstoffzellen genutzt werden [80]. Eine Anderung des Zellaufbaus oder der Diskretisierung
wirde in diesem Fall eine neue Kalibrierung erfordern.

Die von den magnetoresistiven Sensoren gemessene magnetische Flussdichte B,,,, um einen
Brennstoffzellenstapel setzt sich additiv aus drei Anteilen zusammen.
B B,. B B,, Gl. 3.11

Mess Erde Zuleiter
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B, beinhaltet alle zeitlich konstanten Flussdichten, die beispielsweise durch das Erdmagnet-
feld oder andere konstante Stérquellen erzeugt werden. B, beschreibt den Einfluss der
Stromschienen sowie aller weiteren stromdurchflossenen Kabel auf die gemessene magne-
tische Flussdichte. Die durch die Stromdichteverteilung in der Brennstoffzelle erzeugte magne-
tische Flussdichte ist mit B,, bezeichnet. Fir die Stromdichterekonstruktion nach Gleichung
3.10 ist ausschlieBlich die Flussdichte B,, beziehungsweise das entsprechende Magnetfeld
H,, relevant.

Die Magnetotomographie unterscheidet zwischen Differenz- und Absolutrekonstruktion. Die
Differenzrekonstruktion erfordert zwei Messungen der magnetischen Flussdichte auBerhalb der
Brennstoffzelle unter unterschiedlichen Betriebsbedingungen. Bei beiden Messungen sind der
Gesamtstrom und die Position der Messpunkte identisch. Unter der Annahme, dass das
Erdmagnetfeld Uber die Messdauer konstant ist, keine schweren Metallteile in Nahe des Mess-
aufbaus wahrend der Messung bewegt werden und die Stromschienen nicht verrlickt werden,

ergibt sich
Boig  Bitesss Biess2
= (BErde + B eirer + Bz, )_ (BErde + Beier T Boz ) Gl. 3.12
=By, =By,

Die Differenz beider Messdatensétze erlaubt, mit Hilfe der Tikhonov-Regularisierung nach
Gleichung 3.10 die Stromdichtednderung approximativ zu rekonstruieren.

Absolutrekonstruktionen erfordern ebenso wie die Differenzrekonstruktionen zwei Messungen.
Mit der ersten Messung werden die Flussdichtedaten einer unter den gewlinschten Betriebs-
parametern arbeitenden Brennstoffzelle ermittelt. Der Messdatensatz enthélt nach Gleichung
3.11 auch die Anteile des Erdmagnetfeldes sowie der Zuleiter. Bei der zweiten Messung wird
die Brennstoffzelle von den Stromschienen getrennt und durch eine Kurzschlussbriicke (KSB)
aus Kupfer ersetzt. Anstelle der elekirischen Last werden die Uber die Kurzschlussbriicke
kurzgeschlossenen Stromschienen mit einer Stromquelle verbunden. Die Stromquelle erzeugt
einen Strom gleichen Vorzeichens und gleicher Starke wie bei der ersten Messung. Die magne-
tische Flussdichte wird wiederum an den gleichen Positionen wie bei der ersten Messung
aufgezeichnet. Dieser Messdatensatz beinhaltet neben dem Einfluss des Erdmagnetfeldes
sowie der Zuleiter auch den Flussdichteanteil der durch die KSB erzeugt wird.

B B B B Gl. 3.13

Mess,2 Erde Zuleiter KSB

Die Differenz beider Messdatensatze enthélt neben dem Flussdichteanteil der Brennstoffzelle
den der Kurzschlussbriicke.

B BMexx,] B
= (BErd(’ + BZuI(’iter + BBZ,I )_ (BEr(le + BZuleit(’r + BKSB ) Gl. 3.14
=B,,, - B

Abs Mess,2

BZ,1 KSB

Sind Geometrie und Position der Kurzschlussbriicke bekannt, kann By, nach dem Biot-
Savart'schen Gesetz berechnet und aus Gleichung 3.14 eliminiert werden. Der verbleibende
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Flussdichteanteil ist ausschlieBlich durch die Stromdichte innerhalb der Brennstoffzelle bedingt
und dient der Rekonstruktion der Stromdichteverteilung nach Gleichung 3.10. Die Genauigkeit
der Absolutmessung beruht wesentlich auf der Simulation des magnetischen Feldes der
Kurzschlussbriicke sowie auf einer unverénderten Lage der Stromschienen bei beiden
Messungen.

Die Berechnung des von der Kurzschlussbriicke erzeugten Magnetfeldes ist derzeit noch zu
ungenau fir die Rekonstruktion von Absolutrekonstruktionen. Die in Kapitel 4.3.2 vorgestellten
Ergebnisse beschrénken sich daher auf Differenzrekonstruktionen.

3.6 Widerstandsmessung

Der im Betrieb der Brennstoffzelle vorherrschende flachenbezogene Ohmsche Anteil der
Uberspannungen wird mit Hilfe von Abschaltmessungen ermittelt. Ein elektronischer Schalter
schaltet wahrend des Brennstoffzellenbetriebs die elektrische Last im Bereich von wenigen Mi-
krosekunden ab. Ein Oszilloskop zeichnet den zeitlichen Verlauf der resultierenden Spannungs-
antwort der Brennstoffzelle auf. Der zeitlich unverzégerte Anteil des Spannungssprungs U, ist
direkt proportional zu den Ohmschen Verlusten. Bei bekannter Stromdichte  folgt der Flachen-
widerstand aus dem Ohmschen Gesetz

R=Yu Gl. 3.15

3.7 Messung des Tropfenaustrags aus der Strémungsstruktur

Sind die Reaktandengase mit Wasser gesattigt, kann Produktwasser in fliissiger Form anfallen.
Der Austrag des flissigen Wasser aus der Zelle beziehungsweise aus dem Zellstapel ist not-
wendig, um einer Verstopfung der Strémungsstrukturen und der dadurch bedingten Inaktivie-
rung elektrochemisch aktiver Bereiche vorzubeugen.
Der Wasseraustrag aus einer Brennstoffzelle wird beispielsweise durch

das Aspektenverhéltnis und die Radien der Kanalgeometrie

die Oberflachenspannung und Rauhigkeit des Bipolarplattenmaterials

die FlieBgeschwindigkeit und den Druckverlust in der Strémungsstruktur
beeinflusst.
Der Einfluss der FlieBgeschwindigkeit und des Druckverlustes in der Strdmungsstruktur auf den
Wasseraustrag wird an den vorhandenen Flowfielddesigns (siehe Kapitel 3.1) untersucht. Eine
Halbzelle, bestehend aus einer Plexiglas-Bipolarplatte mit der zu untersuchenden Strémungs-
struktur, einer Dichtung sowie einer befeuchteten Diffusionsschicht, wird zwischen zwei Plexi-
glasplatten verspannt. An verschiedenen Stellen in dem Flowfield werden Wassertropfen einge-
bracht. Ein Durchflussregler regelt den Luftvolumenstrom, der durch die Halbzelle strémt. Der
Durchfluss wird so lange erhéht, bis durch die Plexiglasplatten der Tropfenaustrag beobachtet
wird. Die FlieBgeschwindigkeit und die Druckdifferenz zwischen Zellenein- und —austritt in
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diesem Punkt werden gemessen. Aufgrund der unterschiedlichen Materialeigenschaften der in
diesen Versuchen verwendeten Plexiglasplatten und den in den Brennstoffzellen zum Einsatz
kommenden graphitischen Platten kénnen die Ergebnisse zum Wasseraustrag nur eine Ab-
schéatzung darstellen.



4 Auswertung der Messergebnisse

Das folgende Kapitel beinhaltet die Beschreibung und Bewertung der experimentellen Ergeb-
nisse, die als Grundlage fir die Auslegung des 5 kW Zellstapels und der Verifikation getroffener
Modellannahmen dienen. Die Ergebnisse umfassen eine systematische Charakterisierung von
Einzelzellen und Short-Stacks. Als Short-Stack sind in der vorliegenden Arbeit Zellstapel
bezeichnet, die aus drei seriell verschalteten Einzelzellen bestehen. Bei allen Experimenten
kommt auf der Brenngasseite reiner Wasserstoff zum Einsatz. Der Brennstoffzellenbetrieb mit
wasserstoffreichem Synthesegas wird nicht untersucht.

4.1 Bewertung von Stromungsstrukturen und Bipolarplattenmaterialien

4.1.1 Vergleich zwischen Maander- und Kanal-FiiBchen-Stromungsstruktur

Die vornehmliche Aufgabe der Strémungsstrukturen besteht in der gleichméaBigen Verteilung
der Reaktanden uber der aktiven Flache. Die in Brennstoffzellen bevorzugt verwendeten Flow-
fields bestehen aus Kanal-, Maander-, Finger-, FiBchen- oder Netzstrukturen. Eine ausfihrliche
Beschreibung der unterschiedlichen Strukturen findet sich beispielsweise in [81].

Die beiden im Weiteren gegeniibergestellten Strémungsstrukturen sind in Bild 3.2, Kapitel 3.1,
dargestellt. Das erste Flowfielddesign sieht eine M&anderstruktur vor, das zweite Design
besteht aus einer Kombination aus FiBchen- und Kanalstruktur. Mit Hilfe des zweiten Designs
sollen nach Médglichkeit die Vorteile beider Strukturen vereint werden. Im Ein- und Auslass-
bereich der Reaktanden soll die FiiBchenstruktur, die die Verteilung der Fluide quer zur Haupt-
strémungsrichtung zulasst, eine homogene Anstrémung der im Mittelteil des Flowfields befind-
lichen Kanalstruktur gewdhrleisten. Die in Hauptstrdmungsrichtung ausgerichteten Kanale
stellen die gleichmaBige Verteilung der Fluide im weiteren Verlauf der Strdmung bei geringem
Druckverlust sicher.

Eine angestrebte hohe volumetrische Leistungsdichte setzt einen hohen Flachennutzungsgrad
der Zelle voraus. Der Flachennutzungsgrad ist definiert als das Verhaltnis von aktiver Flache zu
der Gesamtflache der Bipolarplatte. Im Fall der Maanderstruktur betragt der Flachennutzungs-
grad 64 %, bei der Kanal-FiiBchen-Struktur 57 %. Der unterschiedliche Flachennutzungsgrad
resultiert aus dem Umstand, dass die Flache Uber dem abgeschragten Einlaufbereich der FiB-
chenstruktur nur teilweise fir die elektrochemische Reaktion genutzt werden kann.

Die Druckverluste beider Strukturen befinden sich auf geringem Niveau. Die Kanal-FiiBchen-
Struktur weist den gréBeren Strdmungsquerschnitt bei gleichzeitig kiirzerem Strémungsweg auf.
Daher ist der Druckverlust bei dieser Struktur beispielsweise bei einem Betriebsdruck von 2 bar,
einer Temperatur von 70 °C, einer Stromdichte von 0,6 A/cm2 und einem kathodenseitigen Sto-
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chiometriefaktor von 2 bei einem Absolutwert von 8 mbar um circa 30 % geringer als bei der mit
gleichem Volumenstrom durchflossenen Maanderstruktur. Der geringere Druckverlust bedingt
zwar eine geringere Leistung des Verdichters, hat aber auch zur Folge, dass die Medienver-
teilung auf die einzelnen Zellen im Zellstapel ungleichmaBiger ist (sieche Kapitel 5).

Die Leistungscharakterisierung von Einzelzellen und Short-Stacks mit den beiden unterschied-
lichen Strémungsstrukturen zeigt, dass die Spannungs-Stromdichte-Charakteristiken beider
Strukturen im technisch relevanten Bereich bis circa 500 mV nahezu deckungsgleich sind. Bei
kurzen Diffusionswegen fir die Reaktanden sollte die Kontaktflache zwischen Bipolarplatte und
Diffusionsschicht gréBtméglich sein, um die Ohmschen Uberspannungen gering zu halten. Das
Verhéltnis aus Steg- zu Kanalfliche betréagt fiir das M&ander-Design rund 0,67, fir die Kanal-
FiBchen-Struktur rund 0,77. Abschaltmessungen zeigen, dass die Flachenwiderstédnde beider
Strukturen nur marginale Unterschiede aufweisen. Da beide Zellen mit der gleichen Anpress-
kraft verspannt sind, ist bei der Kanal-FliBchen-Struktur aufgrund der gréBeren Kontaktflache
der Anpressdruck, also die flachenbezogene Anpresskraft, zwischen Bipolarplatte und Diffu-
sionsschicht geringer. Der geringere Anpressdruck bedingt héhere Ubergangswidersténde. Die
héheren Ubergangswiderstinde bei gleichzeitig gréBerem Kontaktflachenverhaltnis resultieren
in einem gleichen Flachenwiderstand beider Strdmungsstrukturen.

Bei galvanostatischem Betrieb der Zellen mit Kanal-FiBchen-Struktur ist bei geringen Strom-
dichten von weniger als 0,3 A/cm? auffallig, dass die Zellspannung nach einiger Zeit konstanten
Betriebs beginnt abzufallen. Dieses instabile Betriebsverhalten ist durch die Ansammlung von
Produktwasser in der Strdmungsstruktur bedingt. Das Produktwasser kann bei den geringen
Strdmungsgeschwindigkeiten der Reaktanden nicht ausgetragen werden und verstopft die Ka-
nale. Versuche zum Austrag von Wassertropfen (siehe Kapitel 3.7) verdeutlichen, dass Tropfen
am Ausgang der Kanéle im Mittelteil erst bei einem Gasvolumenstrom, der einem Luftst6chio-
metriekoeffizienten von ungeféhr 5 bei der Stromdichte von 0,3 A/cm? entspricht, ausgetragen
werden kénnen. Bei der M&anderstruktur kénnen sich dagegen selbst bei geringen Strémungs-
geschwindigkeiten der Medien Wassertropfen nicht in den Kanélen festsetzen. Dies bestatigen
auch Aufnahmen mit einem Endoskop, das wéhrend des Betriebs in die Maanderstruktur
eingefihrt wurde. Die Beobachtungen zeigen, dass sich Wassertropfen nur bis zu einer flr die
Stromung unkritischen Dicke im Kanal halten kénnen und dann von der Strdmung mitgerissen
werden.

Bei Zellspannungen unter 500 mV zeigt sich, dass die Zellen mit Kanal-FiiBchen-Struktur bei
einer geringeren Stromdichte in den diffusionskontrollierten Bereich der Spannungs-Strom-
dichte-Kennlinie eintreten als die Zellen mit Maander-Struktur. Der Grund dafir liegt in einer
schlechten Medienverteilung innerhalb der Zelle, die dazu fiihrt, dass lokal Gebiete mit Reak-
tanden unterversorgt sind. Die Visualisierung der kathodenseitigen Strémung erlaubt, diese
Gebiete zu lokalisieren. Die Aufnahmen in Bild 4.1 weisen ein Gebiet geringer Strémungs-
geschwindigkeit beim Ubergang von den Kanélen in die FiiBchen-Struktur am Auslass der Zelle
auf. Die Bereiche geringer Strdmungsgeschwindigkeit indizieren Bereiche schlechter Medien-
verteilung, die im Brennstoffzellenbetrieb aufgrund einer Reaktandenunterversorgung zu erhéh-
ten Diffusionsiiberspannungen flihren kénnen. In diesen Gebieten ist darliber hinaus der
Austrag von flissigem Produktwasser erschwert. Die Tatsache, dass die Leistung der Zellen mit
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Maander- und Kanal-FiiBchen-Struktur bei niedriger Last nahezu gleich groB ist, I1&sst allerdings
darauf schlieBen, dass die unterversorgten Gebiete keine gravierenden Diffusionsiiberspan-
nungen hervorrufen.

Bild 4.1: Visualisierung der Strémung in der Kanal-FiiBchen-Struktur

Bei der Visualisierung der Strdmung in der Maander-Struktur (Bild 4.2) zeigt sich eine sehr
homogene Verteilung der Reaktanden. Auffllig ist, dass in den duBeren Kanéalen die Stro-
mungsgeschwindigkeit um rund 3 % hdher ist als in den mittleren Kanalen. Dies liegt darin be-
grindet, dass die Druckverluste fir die in den duBeren Kanalen vorkommenden 180° Stro-
mungsumlenkungen geringer sind als fiir zwei hintereinander angeordnete 90° Umlenkungen,
wie sie bei den mittleren Kandlen vorliegen. Der Einfluss der Fertigungstoleranzen von
+ 0,03 mm zwischen den einzelnen Kanalen auf die Strémungsgeschwindigkeit wird mit maxi-
mal 5 % abgeschatzt.

Bild 4.2: Visualisierung der Strdmung in der M&ander-Struktur

Zusammenfassend lasst sich feststellen, dass die Kanal-FiiBchen-Struktur im Vergleich zu der
Maander-Struktur einen geringeren Strdmungsdruckverlust aufweist, aber auch einen um 11 %
geringeren Flachennutzungsgrad besitzt. Ferner ist bei Zellen mit einer Kanal-FiiBchen-Struktur
bei geringen Stromdichten keine stabile Betriebsfilhrung mdglich. Bei hohen Stromdichten
weisen die Zellen grdBere Diffusionsliberspannungen als Zellen mit M&anderstruktur auf. Die
Maander-Struktur zeichnet sich durch eine homogene Verteilung der Reaktanden Uber der
aktiven Flache bei einem ebenfalls geringen Druckverlust aus. Im Hinblick auf einen spéteren
Massenfertigungsprozess zeigen Bipolarplatten mit Maander-Struktur weitere Vorteile, da sie im
Gegensatz zu solchen mit Kanal-FliBchen-Struktur in einem Spritzgie Bprozess gefertigt werden
kénnen.
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Aus diesen Griinden wird fir den Einsatz im 5 kW Zellstapel die M&ander-Struktur ausgewahlt.
Alle im Weiteren beschriebenen Experimente beziehen sich auf Zellen mit Maander-Strémungs-
strukturen.

4.1.2 Vergleich zwischen metallischen und graphitischen Bipolarplatten

Als Bipolarplattenmaterialien stehen verschiedene Werkstoffe zur Auswahl. Im Folgenden wird
in Form von Spannungs-Stromdichte-Kennlinien die Leistungscharakteristik von Einzelzellen mit
Bipolarplatten aus Titan und mit Bipolarplatten aus Graphit-Composit-Material verglichen. Auf-
grund der hohen mechanischen Stabilitdt und Gasdichtigkeit der Titanplatten kénnen diese
theoretisch diinner als die graphitischen Platten ausgefthrt werden. Um gleiche Versuchsrand-
bedingungen zu gewahrleisten, sind bei den vorliegenden Experimenten die Geometrie und die
Strdmungsstrukturen der metallischen Zelle mit denen der graphitischen Zelle identisch. Zur
Vermeidung von hohen Ubergangswiderstanden durch die Bildung von Passivierungsschichten
sind die Titanplatten mit einer 1 um dicken Goldschicht beschichtet.

1100 Betriebsparameter:
1000 aktive Fldche: 244 cne
Flow -Field-Struktur:
900 7: Anode: Maander
— 800 + Kathode: Maander
E L MEA (Katalysator Platin):
— 700 + Belegung Anode: 0,4 mg/cn?
g’ r Belegung Kathode: 0,6 mg/cn?
5 600 7 Druck:
E 500 | Stéchiometriefaktor:
g | Titan Anode: A=1,1
0 400 + —— Kathode: A =2
© . —&— Graphit relative Feuchte (Zelleintritt):
N 300 ~ —o— — Titan (iR-korrigiert) Anode:  100%
I oo - Kathode: 100%
200 1 -~ — Graphit (iR-korrigiert) Zelltemperatur: 70
100 + Flaichenwiderstand:
L Titan: 0,11 Qcn?
0 - f - f f - f - Graphit: 0,13 Qcn?

0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0 1,2 1,4
Stromdichte [A/cm?]

Bild 4.3: Vergleich der U-i-Charakteristiken von Einzelzellen mit unterschiedlichen
Bipolarplattenmaterialien

Bild 4.3 zeigt die U-i-Charakteristiken beider Bipolarplattenmaterialien. Der maximale Laststrom
ist auf 300 A, einer Stromdichte von 1,2 A/cm? entsprechend, beschrénkt. Beide Kennlinien er-
reichen bei dieser Stromdichte noch nicht den diffusionskontrollierten Arbeitsbereich. Die Kenn-
linie der Titan-Zelle weist Uber den gesamten Messbereich eine geringfligig héhere Leistung
auf. Beispielsweise betragt bei einer Stromdichte von 1 A/cm? die Zellspannung der Titanzelle
593 mV. Bei gleicher Stromdichte liegt die Zellspannung der Graphit-Zelle nur um circa 20 mV
darunter. Der Flachenwiderstand der Zelle mit graphitischen Bipolarplatten liegt mit 0,13 Qcm?2
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um circa 15 % Uber dem der Titan-Zelle. Der Unterschied zwischen den beiden Kennlinien ist
ausschlieBlich durch die unterschiedlichen Ohmschen Widerstande bedingt. Dies verdeutlichen
die beiden ebenfalls in Bild 4.3 gezeigten iR-korrigierten Kennlinien, die im Rahmen der Mess-
genauigkeit kongruent sind. iR-korrigiert bedeutet, dass die Ohmschen Widerstédnde der U-i-
Kennlinie rechnerisch zu Null gesetzt sind.

Aufgrund der nur geringfligig héheren Leistung der Zelle mit Bipolarplatten aus vergoldetem
Titan scheinen die hohen Materialkosten und die bei der Vergoldung entstehenden hohen Ferti-
gungskosten nicht gerechtfertigt. Des Weiteren liegen keine Kenntnisse Uber die chemische
Langzeitbestandigkeit dieser Zelle vor. Aus diesen Griinden werden fir den Einsatz im 5 kW
Zellstapel Bipolarplatten auf Basis von Graphit ausgewdhlt. Alle im Weiteren beschriebenen
Experimente beziehen sich auf Zellen mit Bipolarplatten aus Graphit-Composit-Material.

4.2 Variation von Betriebsparametern

Im Folgenden wird der Einfluss einer Variation der Betriebsparameter auf die Leistung der
Einzelzellen und Short-Stacks untersucht. Die Untersuchungen dienen der Validierung der
Modellannahmen und der Berechung der Modellparameter in Kapitel 2 sowie der Identifikation
geeigneter Betriebsparameter. Als Referenzbetriebsbedingung wird der Betrieb der Zelle bei

Zelltemperatur: T, =70 °C

Druck am Zelleintritt: =2 bar

anoden- und kathodenseitiger Stéchiometriekoeffizient: , =11, ;=2

relative Feuchte der Reaktandengase am Zelleintritt: =100 %
definiert.

4.2.1 Durchfluss

In Brennstoffzellen sind hohe Umsatzraten sowohl fiir Brennstoff als auch Oxidans angestrebt,
um die Verlustleistung und BaugréBe der Verdichter zu minimieren. Liegt der Arbeitspunkt der
Brennstoffzelle aufgrund eines hohen Umsatzes in dem diffusionskontrollierten Bereich der
Spannungs-Stromdichte-Charakteristik, resultiert dies in LeistungseinbuBen. Ist der kathoden-
seitige Umsatz entsprechend einem hohen Durchfluss gering, fiihrt dies zu einer Leistungsstei-
gerung aufgrund der héheren mittleren Sauerstoffkonzentration in der Zelle. Ein hoher Durch-
fluss erfordert ein aufwendiges Wassermanagement, um einer Austrocknung der MEA beson-
ders am Zelleintritt vorzubeugen. Dies verdeutlicht, dass eine Gesamtsystembetrachtung
erforderlich ist, um den optimalen Stoffumsatz flir eine bestimmte Brennstoffzellenanwendung
zu ermitteln.

Die experimentellen Ergebnisse der Variation des kathodenseitigen Durchflusses sind bereits in
Bild 2.13, Kapitel 2.2.2, prasentiert worden. Die Betriebsbedingungen entsprechen den Refe-
renzbedingungen und sind bis auf den Luftstéchiometriekoeffizienten konstant. Der Luftstéchio-
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metriekoeffizient variiert in dem Bereich |, ,=1,5-4. Uber einen weiten Lastbereich ist bei glei-
cher Stromdichte der Betrag der Abweichung der Zellspannung von dem Wert unter Referenz-
durchfluss fir ,,=15und . =4 ungefahr gleich groB. Bei einer Stromdichte von 1 A/lcm?
liegt die Spannung der Kennlinie ,,,=1,5 um 27 mV unter und die der Kennlinie ;=4 um
26 mV Uber der Spannung von 532 mV des Referenzdurchflusses. Erst bei Stromdichten Uber
1 A/cm? fallt die Spannung der Kennlinie , .=1,5 starker ab, da dort die Kennlinie in den
diffusionskontrollierten Bereich eintritt. Der im Vergleich zu den Messungen aus Bild 4.3 um
circa 0,04 Qcm? hdhere Flachenwiderstand ist auf die Verwendung unterschiedlicher Graphit-
Bipolarplattenwerkstoffe zurlickzuflihren. Unter gleichen Betriebsbedingungen sind die iR-
korrigierten Kennlinien aus Bild 2.13 und Bild 4.3 deckungsgleich.
Die bei hohen Umsétzen vorherrschende geringere Strdmungsgeschwindigkeit der Reaktanden
erschwert prinzipiell den Austrag von flissigem Produktwasser. Jedoch konnte selbst bei dem
geringsten Stochiometriekoeffizienten ., =1,5 ein durch Wasseransammlungen in der Stro-
mungsstruktur verursachtes instabiles Betriebsverhalten nicht beobachtet werden.
Anodenseitig ist ein sogenannter Dead-End-Betrieb der Brennstoffzelle, das heiBt ein Betrieb
bei vollstindigem Wasserstoffumsatz, denkbar. Diese Art der Betriebsflihrung erfordert einen
Spulmechanismus, der in zeitlichen Abstdnden Gasverunreinigungen und Wasseransammlun-
gen aus der Zelle abfiihrt. Bei der vorliegenden GrdBe der Zelle wiirde diese Betriebsflhrung zu
einem stark instationdren Betriebsverhalten flihren. Daher wird auf der Anodenseite ein
Wasserstoffumsatz von 91 % gewahlt. Dies entspricht einem Stéchiometriekoeffizienten von
u, =1,1. Eine weitere Steigerung des anodenseitigen Durchflusses flhrt nur zu einer margina-
len Leistungssteigerung.

4.2.2 Druck

Ebenso wie die Wahl des optimierten Durchflusses ist die Frage nach dem Betriebsdruck nur
durch eine Analyse des gesamten Brennstoffzellensystems zu kléren. In einer unter Druck be-
triebenen Brennstoffzelle erhdht sich aufgrund der gréBeren Sauerstoffkonzentration die Zell-
leistung. Dagegen steigen auch die fir die Kompression aufzubringende Leistung, die Kosten
und die BauteilgroBe der bendtigten Peripherieaggregate. Darlber hinaus kénnen andere Fak-
toren die Wahl des Betriebsdrucks beeinflussen. So ist der Druck beispielsweise eng mit dem
Wassermanagement des Systems verkniipft. Bezlglich der Reaktandenbefeuchtung erweisen
sich héhere Dricke als vorteilhaft, da weniger Wasser benétigt wird, um die gleiche relative
Feuchte der Gase zu erreichen.

In Bild 2.12, Kapitel 2.2.2, sind bereits die bei Variation des Betriebsdruckes resultierenden
Spannungs-Stromdichte-Kennlinien vorgestellt worden. Unter Beibehaltung der anderen Refe-
renzbedingungen variiert der Betriebsdruck in dem Bereich von 1,5 bis 2,5 bar. Zum Schutz der
35 um diinnen Membran vor mechanischer Uberbeanspruchung herrscht auf der Anoden- und
Kathodenseite jeweils der gleiche Betriebsdruck. Aufgrund der Druckabhangigkeit der Kon-
zentrationstberspannungen sind die Spannungs-Stromdichte-Kennlinien nahezu Uber den
gesamten Lastbereich vertikal zueinander verschoben. Bezogen auf den Referenzdruck von
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2 bar bewirkt eine Drucksteigerung um 0,5 bar eine Steigerung der Zellspannung um circa
8 mV. Eine Verringerung des Referenzbetriebsdrucks um 0,5 bar flihrt zu einer Senkung der
Zellspannung um 12 mV. Ab einer Stromdichte von rund 1,2 A/cm? beginnt fir die Kennlinie des
Betriebsdrucks von 1,5 bar der Ubergang vom Ohmschen in den diffusionskontrollierten Teil der
Kennlinie.

Trotz der geringeren Strdmungsgeschwindigkeit in Kombination mit einem geringeren Druck-
unterschied zwischen Ein- und Austritt der Zelle konnte bei dem gréBten untersuchten Be-
triebsdruck von 2,5 bar kein instabiles Betriebsverhalten festgestellt werden.

4.2.3 Temperatur

Die nach Gleichung 1.2 definierte reversible Zellspannung sinkt aufgrund des entropischen
Anteils mit steigender Betriebstemperatur. Dieser Effekt wird durch eine Verringerung der Akti-
vierungsliberspannungen, die bedingt ist durch die Steigerung der Katalysatoraktivitat und Aus-
tauschstromdichte, Gberkompensiert, so dass die Zellspannung absolut steigt. Weitere Vorteile
einer gesteigerten Betriebstemperatur liegen in einer aufgrund des héheren Temperaturniveaus
verbesserten Warmeabfuhr der Reaktionswarme an die Umgebung. AuBerdem steigt die CO-
Toleranz des Platin-Katalysators [82]. Dies ist von besonderem Interesse, wenn die Brennstoff-
zelle mit Synthesegas betrieben wird. Da die Leitfahigkeit der verwendeten Membran stark von
ihrem Wassergehalt abhéngt, muss einer Austrocknung der Membran durch Befeuchtung der
Reaktandengase vorgebeugt werden. Hier wirkt sich nachteilig aus, dass die Wasseraufnahme
der Reaktandengase Uberproportional mit steigender Temperatur ansteigt. Dies erschwert das
Wassermanagement im Brennstoffzellensystem.

Die in einem Bereich zwischen 60 °C und 80 °C ermittelte Temperaturabhangigkeit der Span-
nungs-Stromdichte-Charakteristik der betrachteten Einzelzelle ist in Bild 4.4 dargestellt. Bei
allen untersuchten Betriebstemperaturen werden die Reaktandengase in gesattigtem Zustand
der Zelle zugefthrt. Die Abhéangigkeit der Zellleistung von der Temperatur erweist sich als
gering. Bei einer Stromdichte von 1 A/cm? unterscheiden sich die Spannungen der einzelnen
Kennlinien um weniger als 10 mV. Die flachenspezifische Leistung liegt in diesem Punkt bei
rund 0,55 W/cm?2. Die maximale flachenspezifische Leistung von circa 0,57 W/cm? erreichen die
Kennlinien bei einer Stromdichte von ungefahr 1,2 A/cm?2. Die geringe Temperaturabhangigkeit
der Leistung lasst sich dadurch erklaren, dass die mit steigender Temperatur verbesserte Reak-
tionskinetik durch den mit steigendem Sattigungsdampfdruck abnehmenden Sauerstoffpartial-
druck kompensiert wird.
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Betriebsparameter:

aktive Flache: 244 cn¢
Flow-Field-Struktur:
Anode: Maander
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MEA (Katalysator Platin):
Belegung Anode: 0,4 mg/cm?
Belegung Kathode: 0,6 mg/cnm?
Druck:
Stochiometriefaktor:
Anode: A=1,1

Kathode: A =2
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Anode: 100%
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Zelltemperatur: 60-80 °C
Flachenwiderstand: 0,17 Q

Bild 4.4: Temperaturabhangigkeit der Leistungscharakteristik

In Bild 4.5 ist fiir verschiedene in der Literatur beschriebene PEFC-Stacks die Betriebstempera-
tur Gber der elektrischen Leistung aufgetragen. Aufgefihrt sind Brennstoffzellen mit einer elek-
trischen Leistung von wenigen Watt bis zu knapp 100 kW. Die Temperaturspanne erstreckt sich
Uber einen Bereich von 50 — 90 °C. Tendenziell zeigt sich, dass die gewéhlte Betriebstempera-
tur mit zunehmender Leistung der Zellstapel steigt. Ab einer elektrischen Leistung von Uber
30 kW arbeiten die aufgefihrten Zellstapel bei einer Temperatur von 80 °C. Diesen Trend ver-
deutlicht das grau unterlegte Gebiet, das sich keilférmig der Betriebstemperatur von 80 °C
annéhert. Zellstapel der 5 kW Klasse erstrecken sich Uber ein Temperaturfenster von
55 —80 °C mit einem mittleren Wert von ungeféhr 70 °C.
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Bild 4.5: Betriebstemperatur von PEFC-Stacks als Funktion der Stackleistung
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4.2.4 Reaktandenbefeuchtung

Die Messungen zur Untersuchung des Einflusses der Reaktandenbefeuchtung auf die Brenn-
stoffzellenleistung erfolgen an einem aus drei Zellen bestehenden Short-Stack. In Bild 4.6 ist fir
unterschiedliche Befeuchtungsgrade die Uber alle drei Zellen gemittelte flachenspezifische
Leistung flr ausgewahlte Stromdichten aufgetragen. Die flachenspezifischen Leistungen der
einzelnen Zellen weichen untereinander um weniger als ein Prozent ab. Dieses homogene
Verhalten der Zellen deutet auf eine gute Strdmungsverteilung in dem Short-Stack hin. Unter
konstanten Referenzbedingungen wird die relative Feuchte der in die Zelle eintretenden Gase
auf der Anode von , =15 -100 % (T3, ,, =33 - 70 °C) und auf der Kathode von =60 -
100 % (Ty, 1., =33 - 70 °C) varilert. ’
Bei einer Stromdichte von 0,4 A/cm? hat die Befeuchtung nur einen marginalen Einfluss auf die
flachenspezifische Leistung. Der maximale Unterschied zwischen den untersuchten Befeuch-
tungsvariationen betrdgt 6 mW/cm2. Die groBten LeistungseinbuBen stellen sich unter der
maximalen untersuchten Stromdichte von 1 A/cm2 ein. Eine auf 15 % gesenkte relative Feuchte
des Wasserstoff fihrt im Vergleich zu der Referenzbefeuchtung von ,, =100 % zu einer um
34 mW/cm?, entsprechend 6 %, verringerten flachenspezifischen Leistijng. AuBerdem zeigt
sich, dass eine Verringerung der relativen Feuchte des Wasserstoff auf 50 % nahezu die
gleiche flachenspezifische Leistung wie eine Verringerung der Luftfeuchte auf 80 % aufweist.
Abschaltmessungen zeigen, dass der Widerstand mit abnehmender Reaktandenbefeuchtung
aufgrund der verringerten ionischen Leitfahigkeit der Membran ansteigt. Der Flachenwiderstand
unterscheidet sich im Fall der maximalen zur minimalen Befeuchtung um ungefahr 0,03 Qcm>.
Demnach kénnen die Unterschiede in der Leistung direkt auf die erhéhten Ohmschen Uber-
spannungen zurlickgefihrt werden.

0,55

Luft

Betriebsparameter:

Short-Stack: 3 Zellen

aktive Flache pro Zelle: 244 cm?2
Fow-Field-Struktur:

Anode: Maander

Kathode: Maander

MEA (Katalysator Platin):
Belegung Anode: 0,4 mg/cm?2
Belegung Kathode: 0,6 mg/cm?

0,5 1

0,45 A

flaichenspez. Leistung (gemittelt)
[W/em?]
o
N

Druck:
Oi=0,4 A/cm?2 Stéchiometriefaktor:
0.35 0i=0,7 Alcme Anode:  A=1,1
mi=1,0 Alcm? Kathode: A=2
relative Feuchte (Zelleintritt):
0,3 1 Anode: 15-100%

Kathode: 60- 100%
Zelltemperatur: 70 °C

0,25 w w w ‘ ‘ Rachenwiderstand pro Zelle:
100/100 50/100 15/100 100/80 100/60 50/80 0,14-0,17 Qcm?2

rel. Feuchte Anode / Kathode [%]

Bild 4.6: Abhangigkeit der flachenspezifischen Leistung von der Reaktandenbefeuchtung
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Sind die Reaktandengase am Zelleintritt nicht vollstandig geséttigt, kann eine Strémungsfih-
rung der Fluide im Gegenstrombetrieb ein verbessertes Wassermanagement in der Zelle bedin-
gen. Aufgrund unterschiedlicher Wasserpartialdriicke entlang der Strémungsstrukturen beider
Elektroden entstehen lokale Wasserkonzentrationsgradienten zwischen Anode und Kathode.
Die Konzentrationsgradienten erlauben neben dem osmotischen Wassertransport auch Diffu-
sion von Wasser durch die Membran. Durch einen Nettowassertransfer durch die Membran
kénnen sich die Gase gegenseitig intern befeuchten.

Bei der vorliegenden M&anderstrémungsstruktur erweist sich eine Gegenstrom-Betriebsflihrung
als nicht vorteilhaft. Zum einen ist die Leistungssteigerung im Vergleich zum Gleichstrom-
Betrieb vernachlassigbar, zum anderen gestaltet sich der Austrag von flissigem Wasser ent-
gegen der Schwerkraft bei dem von unten nach oben strémenden Gas als problematisch. Dies
4uBert sich in einem instabilen Betriebsverhalten der Zelle. Aus diesen Grinden wird bei allen
Messungen der Gleichstrom-Betrieb mit von oben nach unten strémenden Fluiden gewahlt.

Die Experimente zeigen, dass der Einfluss der Reaktandenbefeuchtung auf die Gesamtleistung
der Zellen in den untersuchten Bereichen als gering einzustufen ist. Ungeklart bleibt, ob die bei
geringer Reaktandenbefeuchtung verringerte Zellleistung aus einer auf das Gebiet des Reak-
tandeneintritts beschrankten Verringerung der Membranleitfahigkeit resultiert und dort zu einer
beschleunigten Alterung und Schadigung der Membran fliihrt. Ob die Auswirkungen einer ver-
ringerten Reaktandenbefeuchtung in der Zelle lokal beschrankt sind, wird im folgenden Kapitel
mit Hilfe der Messung der Stromdichteverteilung in den Zellen untersucht.

4.3 Stromdichtemessung

Die in diesem Kapitel vorgestellien Stromdichtemessungen erfolgen ausschlieBlich an Einzel-
zellen. Die Messungen dienen der Ermittlung der Stromdichteverteilung in stationaren Betriebs-
punkten. Einfahrvorgange oder Lastwechselanderungen werden nicht zeitlich aufgeldst.

4.3.1 Stromdichtemessung mit Hilfe des passiven Widerstandsnetzwerks

Die Messapparatur ist in der Einzelzelle zwischen Endplatte und kathodenseitigem Bipolarplat-
tenelement angeordnet. Die anoden- und kathodenseitigen Bipolarplattenelemente sind jeweils
wassergekihlt. Die Bestimmung der 20 Segmentwiderstdénde R erfolgt entsprechend Kapi-
tel 3.5.1 unter der Annahme, dass bei einem definierten Betriebszustand die Stromdichtever-

Seg,i

teilung Uber der aktiven Flache homogen ist. Die diesem Zustand zugrunde liegenden Betriebs-
bedingungen sehen einen Betrieb der Zelle mit reinem und vollstadndig befeuchteten Sauerstoff
auf der Kathodenseite bei einer Betriebstemperatur von 70 °C und einem Druck von 2 bar vor.
Um eine nahezu konstante Sauerstoffkonzentration in der gesamten Zelle sicherzustellen be-
tragt der Durchfluss , =9. Die Zelle ist unter diesen Betriebsbedingungen mit einem Gesamt-
strom von 10 A belastet.
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Bild 4.7 zeigt das Ergebnis einer Absolutstromdichtemessung an der Einzelzelle unter den in
Kapitel 4.2 beschriebenen Referenzbedingungen. Die Summe der einzelnen Segmentstrdme
liegt um weniger als 2 % Uber dem gemessenen Gesamtstrom von 196 A. Dies verdeutlicht,
dass die bei 10 A ermittelten Segmentwiderstdnde einen geringen Linearitétsfehler aufweisen.
Tendenziell zeigt sich, dass die Stromdichte entlang der kathodenseitigen Strdmungsstruktur
vom Eintritt zum Austritt aufgrund der sinkenden Sauerstoffkonzentration abféllt. Ein weiterer
Grund fir die entlang der Kanéle abnehmende Stromdichte ist der steigende Anteil fliissigen
Wassers, der die Diffusion der Reaktanden zu den Katalysatorplatzen erschwert. Diese Ein-
flisse auf die Stromdichteverteilung sind geringfligig von der entlang der anodenseitigen Stro-
mungsstruktur abnehmenden Wasserstoffkonzentration tberlagert. Bedingt durch die lokale
Wasserstoffkonzentration liegt daher die maximale Stromdichte von 1,04 A/cm? am Wasser-
stoffeintritt, die minimale Stromdichte von 0,7 A/cm? am Wasserstoffaustritt vor. Die maximalen
prozentualen Abweichungen von der mittleren Stromdichte von 0,8 A/cm? betragen demnach
+30 % und —13 %.

Ha L uft Betriebsparameter:
aktive Flache: 244 cm?®
Stramdichte Flow-Field-Struktur:
P Anode:  Maander
[Ncm ] Kathode: Maander
— — m1.00-105 MEA, (Katalysator Platin):
B ts Belegung Anode: 0,4 moicm?®
% \};? o N ;;E =0.35-1.00 Belegung Kathode: 0,6 mgicm?
—fmeeh i Druck: 2 bar (abs)
Hj_ s D iR ) ERRR R @0 30-0,5 Stochiometriefaktor:
= Q0 85-0,90 Anode:  A=1.1
= Kathode:  A=2
‘,-' — mo 80-0,.085 relative Feuchte (Zelleintritt):
= Anode:  100%
80.75-0.80 Kathade: 100%
w0 70075 Zt.allltemp?ra'tur: Jooc
= ” Flachenwiderstand: 0,15 Qom?
o0 55-0.70
E % Gesamitstrom:
Luft I:I H 196 & (gemesszen)
. 199 & (herechnet)

Bild 4.7: Stromdichteverteilung unter Referenzbedingungen

In Bild 4.8 ist die Stromdichte als Funktion der Segmentposition entlang der kathodenseitigen
Stromungskanale fiir unterschiedliche mittlere Stromdichten dargestellt. Aufgrund der abneh-
menden Sauerstoffkonzentration entlang der Strémungsstruktur zeigt sich am Lufteintritt eine
héhere Stromdichte als am Luftaustritt. Aus den in Kapitel 2.1 aufgefihrten Gleichungen kann
abgeleitet werden, dass die Stromdichte unter idealisierten Bedingungen exponentiell Uber die
Kanallange abfallt [60]. Dieser Trend ist in Bild 4.8 durch exponentielle Regressionsfunktionen
verdeutlicht. Bei den einzelnen Messungen steigt die Differenz zwischen der maximalen und
minimalen lokalen Stromdichte mit steigender mittlerer Stromdichte an. Wahrend bei einer
mittleren Stromdichte von 0,1 A/cm? die Differenz zwischen maximaler und minimaler Strom-
dichte weniger als 0,02 A/cm? betragt, steigt die Differenz auf rund 0,75 A/cm? im Fall einer
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mittleren Stromdichte von 1,2 A/cm2 an. Wiederum zeigt sich bei den Messungen ein Anstieg
der Stromdichte in dem Gebiet des Wasserstoffeintritts.

2,0 - 2 Betriebsparameter:
18 ¢ =01 A/cm2
’ 4 EintittH A =04 Alcm aktive Fliiche: 244 cm?
1,6 2 ¢ i=0,8 Alcm® Flow-Field-Struktur:
-A N A =12 Aem® Anode:  Maander
1,4 = exp. Regression Kathode: Mé&ander
g MEA (Katalysator Platin):
< 1,2 4 Belegung Anode: 0,4 mg/cm?2
Py 4 A A A A Belegung Kathode: 0,6 mg/cm?
£ 1,0 Druck: 2 bar (abs.)
% S0 Stéchiometriefaktor:
0,8 Anode: Ar=1,1
S © ©C oo 000 Kathode: A =2
& 06 relative Feuchte (Zelleintritt):
Aaadd, L Anode:  100%
0,4 4« A & 5 A & a4 a2 a a 4| Kathode: 100%
Zelitemperatur: 70 °C
0,2 Flachenwiderstand:
0 0 ’. f .’ ."n ’. f .’ .’n ’. f .’ .’n ’. f .’ .’n .. ? .’ ¢ 0’189(:m2
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0

relative Kanalldnge Kathode x/L [-]

Bild 4.8: Stromdichte als Funktion der Segmentposition entlang der kathodenseitigen Stromungskanéle
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2 Stochiometriefaktor:
c & 0 A o :
S 400 A ®-—| Anode: A=1,1
=2 Kathode: A =2
® 300 . XX//:iggg ggg' §; relative Feuchte (Zelleintritt):
A X048 (Seg. 10) Anode: 100%
200 S 9: Kathode: 100%
—0O— x/L=0,73 (Seg. 15) Zellt tur: 70 °C
—&— x/L=0,88 (Seg. 18) ellemperatur:
100 ’ Flachenwiderstand:
0,18 Qcm?
0+ttt
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0 1,2 1,4 1,6
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Bild 4.9: Spannungs-Stromdichte-Kennlinien einzelner Segmente

In Bild 4.9 sind flr ausgewahlte Segmente die Spannungs-Stromdichte-Kennlinien dargestellt.
Die Segmentbezeichnung entspricht der in Bild 3.7 eingefuhrten Nummerierung. Der Verlauf
der Leistungscharakteristik der gesamten Zelle ist unter den vorliegenden Betriebsbedingungen
zufallig deckungsgleich mit der Kennlinie von Segment 10. Uber den gesamten Lastbereich
zeigt sich, dass aus oben genannten Grinden bei gleicher Zellspannung die Stromdichte der
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Segmente entlang der kathodenseitigen Strémungskanéle absinkt. Die Segmente 2 und 7, die
im ersten Drittel der Kanallange liegen und somit mit einer relativ hohe Sauerstoffkonzentration
beaufschlagt sind, arbeiten im gesamten Lastbereich in dem durch Ohmsche Verluste charak-
terisierten Bereich der Kennlinie. Bei dem nahe des Luftaustritts positionierten Segment 18
vollzieht dagegen die Spannungs-Stromdichte-Kennlinie bereits ab einer Zellspannung von
ungefahr 550 mV den Ubergang in den diffusionskontrollierten Bereich.

Da selbst das Segment mit der schlechtesten Leistung im Betriebspunkt maximaler Last aus-
reichend weit von der lokalen Grenzstromdichte entfernt ist, ist der Leistungsverlust durch die
Diffusionsiiberspannungen gering. Aus diesem Grund scheinen die Referenzbetriebsbedingun-
gen fur den Betrieb der Zelle geeignet.

Bild 4.10 zeigt den Einfluss des Luftstéchiometriekoeffizienten auf die Verldufe ausgewahlter

lokaler Spannungs-Stromdichte-Kennlinien. Die Verlaufe der Kennlinien sind jeweils am Luftein-

tritt und -austritt sowie auf halber Strecke dazwischen fur einen Durchfluss von =2 und
L =1,5 gegentbergestelit.

1000 Betriebsparameter:
900 . i
aktive Flache: 244 cm?
800 - Flow-Field-Struktur:
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700 s Kathode: Maander
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4 o — % : =1,
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Bild 4.10: Einfluss des Luftstéchiometriefaktors auf lokale Spannungs-Stromdichte-Kennlinien

Im Lufteintritts- und Mittelbereich sind die Verlaufe der lokalen Kennlinien fiir beide Durchflisse
ahnlich. Aufgrund der geringeren Sauerstoffkonzentration und den daraus resultierenden hdhe-
ren Diffusionstiberspannungen am Luftaustritt tritt die Kennlinie fir . =1,5 bei einer geringe-
ren Stromdichte in den diffusionskontrollierten Bereich ein. Wie die Kennlinienverlaufe in Bild
4.10 verdeutlichen, ist die Stromdichte fiir die Messung mit geringerem Durchfluss am Luftein-
tritt geringfiigig gréBer. Dies ist dadurch bedingt, dass bei flr die unterschiedlichen Stéchiome-
triekoeffizienten gleichem Gesamtstrom und somit gleicher mittlerer Stromdichte die verringerte
Stromdichte im Bereich des Luftaustritts kompensiert werden muss. Der Effekt, dass die
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elektrochemische Reaktion bevorzugt im Lufteintrittsbereich der Zelle stattfindet, verstarkt sich
mit sinkendem Luftstdchiometriekoeffizienten zunehmend.

Um zu vermeiden, dass besonders in Zellstapeln, die eine ungleichmaBige Verteilung der Reak-
tanden auf die Einzelzellen aufweisen, Bereiche in den unterversorgten Zellen im diffusionskon-
trollierten Bereich arbeiten, wird ein Luftstéchiometriekoeffizientvon . 2 empfohlen.

Der Einfluss der Wasserstoffbefeuchtung auf die Verlaufe lokaler Spannungs-Stromdichte-
Kennlinien ist in Bild 4.11 dargestellt. Verglichen werden die Verlaufe der anodenseitigen Refe-
renzbefeuchtung von , =100 % und einer auf , =50 % verringerten Befeuchtung. Am
Wasserstoffeintritt bewirkt die verringerte Befeuchtung eine Reduktion der Stromdichte um 5 %
auf 1,77 A/cm?. Die Spannungsdifferenz zwischen den beiden Messungen in diesem Bereich
lasst darauf schlieBen, dass dort der lokale Flachenwiderstand bei verringerter Befeuchtung um
circa 0,03 Qcm? tber dem mit vollstandiger Befeuchtung liegt. Die Auswirkungen der verringer-
ten Befeuchtung auf die Stromdichte reichen entlang der anodenseitigen Strémungsstruktur bis
hin zu dem Bereich des Lufteintritts. Dass es sich um lokal beschrankte Effekte handelt,
verdeutlichen die Kennlinien im weiteren Verlauf des Kathodenkanals. Bereits ab der Mitte der
Kanalldnge zeigen sich nur noch vernachlassigbare Unterschiede in der Stromdichte. Das bis
zu dieser Stelle anfallende Produktwasser bewirkt einen Nettowassertransfer durch die Mem-
bran, der den Wasserkonzentrationsgradienten aufgrund der verringerten Befeuchtung aus-

gleicht.
1000 Betriebsparameter:
900 aktive Flache: 244 cm?
800 Flow-Field-Struktur:
Anode:  Méaander
700 Kathode: M&ander
m oA MEA (Katalysator Platin):
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\Kﬁ ApA Belegung Kathode: 0,6 mg/cm?
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Bild 4.11: Einfluss der Wasserstoffbefeuchtung auf lokale Spannungs-Stromdichte-Kennlinien

Die bereits fUr die verringerte Wasserstoffbefeuchtung beschriebenen Beobachtungen und an-
gefiihrten Erklarungen lassen sich direkt auf eine verringerte kathodenseitige Befeuchtung der
Luft Gbertragen. Die Ergebnisse der Stromdichtemessungen zeigt Bild 4.12. Verglichen werden
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die Verlaufe der Spannungs-Stromdichte-Kennlinien der kathodenseitigen Referenzbefeuchtung
von =100 % und einer auf . =50 % verringerten Befeuchtung.
1000

Betriebsparameter:
900 .
aktive Flache: 244 cm?
800 - Flow-Field-Struktur:
Anode:  Méaander
700 TO< Kathode: Maander
s o M MEA (Katalysator Platin):
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Bild 4.12: Einfluss der Luftbefeuchtung auf lokale Spannungs-Stromdichte-Kennlinien

Beide untersuchten Félle einer verringerten Reaktandenbefeuchtung weisen einen deutlich er-
hdhten lokalen Flachenwiderstand im Bereich des entsprechenden Reaktandeneintritts auf.
Dies kann zu einer beschleunigten Alterung sowie einer Zerstérung der Membran-Elektroden-
Einheit durch lokale Temperaturspitzen fiihren. Um einer Zellschadigung vorzubeugen, wird
daher flr den Betrieb des 5 kW Zellstapel eine Befeuchtung von , 80 % und . 80%
empfohlen.

4.3.2 Magnetotomographie

Die im Folgenden beschriebenen Ergebnisse entstanden in Zusammenarbeit mit der Firma
Tomoscience und dem Institut fir Numerische Angewandte Mathematik der Universitat
Gottingen. Bei den vorgestellten Ergebnissen handelt es sich um die erste vollstdndig doku-
mentierte Visualisierung der Stromdichteverteilung in Brennstoffzellen unter Verwendung der
Magnetotomographiemethode. Die Ergebnisse beschrénken sich auf Differenzrekonstruktionen
von Messungen an Einzelzellen.

Die Messungen erfolgen unter Referenzbedingungen bei einem Gesamtstrom von 73,3 A.
Dieser durch den limitierten Sensormessbereich beschrénkte Strom entspricht einer mittleren
Stromdichte von 0,3 A/cm2. Bei den vorliegenden Messungen dauert die Messwertaufnahme
der magnetischen Flussdichte rund 15 Minuten. Die Berechnung zur Rekonstruktion der Strom-
dichteverteilung benétigt ungefahr 1 Minute auf einem 1 GHz Computer mit Intel® Pentium® 4
Prozessor. Die Diskretisierung der gesamten Brennstoffzelle inklusive Endplatten sieht ein
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5x6x3 Gitter vor. Dementsprechend ist die Brennstoffzelle durch 90 Volumenelemente abge-
bildet. Die Nebenbedingung der Divergenzfreiheit in den Volumenelementen ist bei der Rekon-
struktion nicht berlcksichtigt. Bei der Rekonstruktion werden die Stromdichtednderungen in
allen drei Raumrichtungen flr die einzelnen Volumenelemente berechnet. Die Darstellung und
Diskussion der Ergebnisse beschrankt sich auf die fir technische Anwendungsfélle maBgeb-
liche Stromdichtekomponente, die orthogonal zu der Membranebene verlduft. Beim derzeitigen
Entwicklungsstand der Magnetotomographie fir Brennstoffzellen ist eine Quantifizierung der
berechneten Stromdichteanderungen noch nicht méglich. Aus diesem Grund sind die Strom-
dichtednderungen nur qualitativ in Form unterschiedlicher Farbtdne ausgewiesen. Bei Differenz-
rekonstruktionen indiziert die Farbe Blau ein Gebiet negativer Stromdichtednderung, die Farbe
Rot ein Gebiet positiver Stromdichtednderung. Zur Bewertung der mittels der Magneto-
tomographie gewonnenen Ergebnisse sind diese den Ergebnissen des in die Messzelle
integrierten passiven Widerstandsnetzwerks gegenlbergestellt.

H, o Luft Passives Magnetotomographie
| Widerstandsnetzwerk

Kihlung

Bild 4.13: Rekonstruktion der Stromdichteanderung unter Variation der Luftstéchiometrie [80]

In Bild 4.13 ist die Anderung der Stromdichte bei Variation des Luftstéchiometriekoeffizienten
gezeigt. Die Messung der magnetischen Flussdichte erfolgt in einem ersten Fall bei kathoden-
seitigem Stdchiometriekoeffizienten von =4, in einem zweiten Fall bei , .=2. GemaB
Gleichung 3.12 wird die Differenz der magnetischen Flussdichte beider Messungen zur Re-
konstruktion der Stromdichteverteilung verwendet. Die Differenz ergibt sich, indem die Fluss-
dichtedaten der Messung unter Referenzbedingungen von denen der Messung unter erh6htem
Stéchiometriekoeffizienten subtrahiert werden.

Bezlglich der in Bild 4.13 dargestellten Stromdichte&dnderungen zeigen beide Messmethoden
einen ahnlichen Trend. Deutlich zu erkennen ist, dass eine Erhéhung des Stéchiometriekoeffi-
zienten eine Reduktion der Diffusionstiberspannungen bevorzugt im Bereich des Luftaustritts
bewirkt (vergleiche auch Bild 4.10). Aufgrund des konstanten Gesamtstroms bei den beiden
Messungen mit unterschiedlichem Durchfluss muss bei Differenzrekonstruktionen ein Gebiet
erhdhter Stromdichte durch ein Gebiet verringerter Stromdichte kompensiert werden. Dieses
Gebiet verringerter Stromdichte liegt erwartungsgemaB in der oberen Halfte der Zelle. Die mit
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Hilfe der Ergebnisse des passiven Widerstandsnetzwerks skalierte Farbskala eréffnet, dass die
vorliegenden Farbunterschiede der rot und blau geférbten Bereiche einer Stromdichtednderung
von maximal £ 10 mA/cm? entsprechen.
In Bild 4.14 ist die Stromdichtednderung bei Verringerung der anodenseitigen Befeuchtung von
u, =100 % auf eine Befeuchtung von ,, =15 % dargestellt. Wiederum zeigen beide Mess-
methoden tendenziell eine &hnliche Verteildng der Stromdichte&dnderungen. Entsprechend den
Ergebnissen aus Bild 4.11 bewirkt eine Verringerung der Wasserstoffbefeuchtung einen lokal im
Bereich des Wasserstoffeintritts erhéhten Membranwiderstand. Die dadurch bedingte Verringe-
rung der Stromdichte ist deutlich als blau geférbtes Gebiet zu erkennen. Da die integrale Strom-
dichtednderung Uber die gesamte Zelle gleich null ist, zeigt sich in den vom Wasserstoffeintritt
entfernten Gebieten eine erhdhte Stromdichte. Die mit Hilfe des passiven Widerstandsnetz-
werks ermittelte Quantifizierung der Farbunterschiede zeigt, dass die Stromdichtednderungen in
einem Bereich von maximal 80 mA/cm? liegen.

H, o Luft Passives Magnetotomographie
¥ Widerstandsnetzwerk

Kuhlung

Bild 4.14: Rekonstruktion der Stromdichtednderung unter Variation der Wasserstoffbefeuchtung [80]

Stromdichterekonstruktionen, die auf unterschiedlichen Messungen unter gleichen Betriebsbe-
dingungen basieren, zeichnen sich durch eine hohe Wiederholgenauigkeit mit Abweichungen
der berechneten Stromdichten von wenigen Prozent aus. Ebenso erweisen sich die vorliegen-
den Stromdichterekonstruktionen als robust gegeniiber geringen Anderungen der Diskreti-
sierung des Brennstoffzellenvolumens. Beispielsweise bewirkt eine Anderung des Gitters von
5x6x3 Elementen auf 6x7x4 Elementen nur marginale Anderungen in der rekonstruierten
Stromdichteverteilung. Der bei obigen Rekonstruktionen gewahlte Regularisierungsparameter

(siehe Gleichung 3.10), der eine Glattung der Stromverteilung bedingt, betragt 1e-4. Es zeigt
sich, dass die charakteristischen Merkmale der rekonstruierten Stromdichteverteilung bei der
Tikhonov-Regularisierung Uber eine groBe Bandbreite des Regularisierungsparameters von 1e-
3 bis 1e-5 bestehen bleiben. Einen groBen Einfluss auf die Stromdichterekonstruktionen haben
dagegen Anderungen am Messobjekt. Solche Anderungen umfassen beispielsweise ein Ver-
ricken der Brennstoffzelle oder der Stromschienen wahrend der Messungen.
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Obwohl ein dhnlicher Trend in der Anderung der Stromdichteverteilung in den Bildern 4.13 und
4.14 zu erkennen ist, zeigen sich teilweise deutliche lokale Unterschiede zwischen den beiden
Messmethoden. Diese Unterschied lassen sich auf mehrere Ursachen zurtickzufiihren:
Das passive Widerstandsnetzwerk ermittelt die Stromdichteverteilung in der Ebene
zwischen End- und Bipolarplatte. Diese Stromdichte kann aufgrund von lateralen Aus-
gleichsstrémen, die in der unsegmentierten Diffusionsschicht und Bipolarplatte flieBen,
von der an der Membran vorherrschenden Stromdichteverteilung abweichen (siehe Ka-
pitel 3.5.1). Im Unterschied dazu umfasst die mittels Magnetotomographie rekonstruierte
Stromdichte eine in Abhangigkeit der Diskretisierung lber Membran, Diffusionsschicht
und Bipolarplatte gemittelte Stromdichteverteilung.
Das bei der Magnetotomographie verwendete Regularisierungsverfahren zur Stabilisie-
rung des schlecht gestellten Gleichungssystems flihrt zu einer Glattung der rekonstruier-
ten Stromdichteverteilung.
Beide Messmethoden enthalten unterschiedliche Messfehler. Bei Variation der Betriebs-
parameter verstarken Rickwirkungen auf die Messapparatur die Messfehler des passi-
ven Widerstandsnetzwerks zusatzlich, wahrend die Messfehler der Magnetotomographie
in diesem Fall unbeeinflusst bleiben.

Die prasentierten Rekonstruktionen beschrénken sich auf Differenzrekonstruktionen. Die auf
den gleichen Algorithmen basierenden Absolutrekonstruktionen gestalten sich derzeit aus
unterschiedlichen Grinden noch schwierig. Zum einen bedingen systematische Messfehler
durch die Verkippung und Verdrehung der Sensorelemente (siehe Kapitel 3.5.2) sowie eine zu
grobe Modellierung der Stromzuflihrung inklusive Kurzschlussbriicke groBe Fehler bei der
Berechnung der Stromdichteverteilung. Zum anderen bergen kleine Positionsanderungen der
Stromschienen, wie sie beim Umbau der Messapparatur flr die Kurzschlussbriickenmessung
auftreten kénnen, groBe Fehlerquellen.

4.4 Weiterfithrende Charakterisierung

4.4.1 Dichtungsscreening

Die Arbeit fokussiert auf Eignungstests unterschiedlicher Dichtungsmaterialien flr den Einsatz
in Brennstoffzellen. Als Dichtung zwischen Bipolarplatte und MEA werden Flachdichtungen aus
verschiedenen Materialien untersucht. Das Dichtungsscreening basiert auf Druckhaltetests.
Untersucht werden Flachdichtungen aus:

Polytetrafluorethylen (PTFE)

AFM 34®, Firma Reinz (Aramidfasern in NBR gebunden, asbestfrei)

Ethylen-Propylen-Dien-Kautschuk (EPDM)

Acrylnitril-Butadien-Kautschuk (NBR)
Die Tests entsprechen den in Kapitel 3.3 beschriebenen Druckhaltetests, bei denen beide Gas-
rdume der Brennstoffzellen mit Stickstoff mit einem Druck von 2 bar beaufschlagt werden.
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Betragt der Druckabfall in der Zelle nach 30 Minuten weniger als 50 mbar, wird die Zelle fir den
Betrieb mit Wasserstoff als hinreichend dicht definiert. Dies entspricht einem Wasserstoffverlust
von ungefahr 0,1 % des Gesamtwasserstoffmassenstroms, wenn die Brennstoffzelle bei einem
Druck von 2 bar, einer Stromdichte von 0,6 A/cm2 und einem Stdchiometriekoeffizienten von 1,1
betrieben wird.
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§ 1,70 —a—PTFE (03 mm) |
[ —e—EPDM (0,4 mm)

1,60 +

1,50 +

1,40 S S S SR,

0 5 10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 60
Zeit [min]

Bild 4.15: Dichtigkeitsmessungen mit unterschiedlichen Flachdichtungsmaterialien

In Bild 4.15 sind die Ergebnisse des Druckhaltetests dargestellt. Zellen mit PTFE-Flachdichtun-
gen zeigen keine ausreichende Dichtigkeit. Das Aufbringen einer zusétzlichen Silikonschicht auf
die PTFE-Dichtungen sowie kurzfristiges Erwarmen der montierten Zellen auf 60 °C erhéht die
Dichtigkeit der Zellen bis auf den geforderten Wert. Diese ZusatzmaBnahmen erscheinen aller-
dings aufgrund des hohen zeitlichen Aufwands fiir die Anwendung in Brennstoffzellen als nicht
geeignet. Eine weiterer Nachteil ist die Kriechneigung des PTFE-Materials, die dazu fihrt, dass
die Dichtigkeit der Zelle mit der Zeit nachlasst. Die elastischeren Materialien NBR, AFM und
EPDM mit geringem Druckverformungsrest (compression set) erzielen alle die geforderte Dicht-
wirkung. Bei Zellen mit NBR- und AFM-Flachdichtungen betragt selbst nach einer Stunde der
Druckverlust nur 10 mbar. Im Vergleich zu dem NBR-Material ist aufgrund der héheren Steifig-
keit des AFM-Materials bei gleichem Anpressdruck die Verpressung der Diffusionsschicht gerin-
ger. Dies resultiert in héheren Ubergangswiderstinden, die sich im Betrieb der Zellen in Form
eines um rund 50 % héheren Flachenwiderstands als bei Zellen mit NBR-Dichtung zeigen.

Aus diesen Grinden kommen in allen in der vorliegenden Arbeit beschriebenen Brennstoff-
zellen Flachdichtungen aus NBR zum Einsatz. Die Langzeitbesténdigkeit des ausgewahlten
Dichtungsmaterials unter Betriebsbedingungen in Brennstoffzellen muss in einem né&chsten
Schritt untersucht werden.

Jede Bipolarplatteneinheit besteht aus zwei Bipolarplattenelementen. Zwischen den Bipolar-
plattenelementen befindet sich die Kuhlstruktur. Entsprechend Bild 3.4a dichten bei den oben
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vorgestellten Druckhaltetests Runddichtringe aus dem Material NBR die Reaktanden sowie das
Klhlwasser gegeneinander und zur Umgebung hin ab. Die Dichtungsnuten der Runddichtringe
sind in die Bipolarplattenelemente integriert. Die verwendeten Dichtringe bauten insbesondere
in den Eckradien der Dichtungsnuten der Bipolarplatten Druck- und Scherspannungen auf, die
zum Ausbrechen groBer Materialstiicke und damit zu Bauteilversagen flhrten. In einem modifi-
zierten Design, das auf den Einsatz von Runddichtringen verzichtet, ist das Kuhlflowfield nicht
mehr in die Bipolarplattenelemente eingearbeitet, sondern in Form einer separaten Kuhlstruktur
zwischen diesen integriert. Die Kihlstruktur, die aus expandiertem Graphit gefertigt ist, dichtet
die Reaktanden und das Kihlwasser ab und gewaéhrleistet durch ihre elektrische Leitfahigkeit
den Stromfluss durch die Bipolarplatteneinheit. Weitere Vorteile dieser Konstruktion sind, dass
die Ubergangswiderstinde zwischen den Komponenten verringert werden und dass die
Struktur durch preisgiinstige Fertigungsverfahren wie Stanzen hergestellt werden kann. Obwohl
die Dichtwirkung des Designs auf Basis von expandiertem Graphit schlechter ist als die der
Runddichtringe, konnte die geforderte Zelldichtigkeit mit dem neuen Ansatz erreicht werden.
Aufgrund der genannten Vorteile findet diese Kombination in den untersuchten Brennstoffzellen
Verwendung.

4.4.2 Anpressdruckverteilung

Werden Einzelzellen und Short-Stacks unter den gleichen Betriebsbedingungen betrieben, ist
der Flachenwiderstand der Short-Stacks um rund 20 % geringer als der der Einzelzellen. Dies
ist ein Hinweis auf unterschiedliche Ubergangswiderstiande in den Brennstoffzellen. Aufgrund
der stark von der Anpresskraft abhdngigen Ubergangswiderstinde der einzelnen Zellen-
komponenten wird der Kraftfluss durch die Brennstoffzellen mit Hilfe der in Kapitel 3.4 be-
schriebenen Druckmessfolien ermittelt. Die Druckmessung erfolgte zwischen Endplatte und Bi-
polarplattenelement. Die Brennstoffzellen sind mit 20 Zugankern (siehe Bild 13.4) bei gleicher
Kraft verspannt. Die acht an den Eckbereichen der Endplatten befindlichen Zuganker sind mit
3 Nm, die zwdlf restlichen Zuganker sind mit 4 Nm angezogen. Diese experimentell ermittelten
Anzugsmomente der Zuganker erwiesen sich bezlglich der Zelldichtigkeit als optimal.

In Bild 4.16 ist die Anpressdruckverteilung von Einzelzelle und Short-Stack gegenlibergestellt.
Die in dem Short-Stack vorliegende Druckverteilung entspricht ungeféhr der Verteilung in einer
Einzelzelle, in die das passive Widerstandsnetzwerk zur Stromdichtemessung integriert ist. Der
elektrochemisch aktive Bereich der Zellen ist mit einer schwarz gestrichelten Linie umrandet. In
diesem Bereich betragt bei dem aus drei Zellen bestehenden Stapel der mittlere Anpressdruck
rund 7 bar. Damit liegt der Anpressdruck um rund 80 % Uber dem Wert der Einzelzelle. Neben
einem hohen mittleren Anpressdruck ist eine homogene Druckverteilung in den einzelnen Zel-
len Voraussetzung fir eine hohe Leistungsdichte. Eine ungleichmaBige Anpressdruckverteilung
fihrt zu lateralen Stromflissen in den Zellen und somit zu erhéhten Ohmschen Verlusten. Auch
hier zeigen sich Vorteile des Short-Stacks, in denen der lokale Anpressdruck im Mittelbereich
zwischen 6 - 7,5 bar variiert, wahrend in der Einzelzelle der Druckbereich von rund 2,5 — 5 bar
reicht. Beide beschriebenen Effekte erklaren die verringerten Ohmschen Widerstdnde im Be-
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trieb des Short-Stacks. Die im Short-Stack verbesserte Kontaktierung ist dadurch bedingt, dass
die erhéhte Anzahl der Bipolarplatten die mechanische Nachgiebigkeit zwischen den Endplatten
erhdht. Somit kdnnen sich die Platten besser an die Endplatten anpassen, die aufgrund der
Zugankerverspannung gewoélbt sind. Der Einfluss der Endplattendeformation auf die Druckver-
teilung in Zellstapeln mit mehr als drei Zellen wird in Kapitel 9.1.1 numerisch untersucht.

Einzelzelle Short-Stack

Bild 4.16: Anpressdruckverteilung zwischen End- und Bipolarplatte

Sowohl bei der Einzelzelle als auch dem Short-Stack zeigt sich, dass in dem von der Flachdich-
tung abgedeckten Randbereich der Zellen die Anpressdriicke am grdBten sind. In beiden Féllen
wird ungeféhr dreiviertel der Vorspannkraft durch die Flachdichtung geleitet. In Kapitel 9.2 wer-
den optimierte Dichtungskonzepte vorgestellt, die eine geringere Vorspannkraft bendtigen.

4.5 Zusammenfassung

Es werden zwei unterschiedliche Strémungsstrukturen untersucht. Das erste Flowfielddesign
sieht eine Maanderstruktur mit einer aktiven Flache von 244 cm? vor. Das zweite Design mit
einer aktiven Flache von 219 cm? besteht aus einer Kombination aus einer FiiBchen- und einer
Kanalstruktur. Die Kanal-FiBchen-Struktur weist im Vergleich zu der Maander-Struktur einen
geringeren Stromungsdruckverlust auf, besitzt aber einen um 11 % geringeren Flachen-
nutzungsgrad. Aufgrund von Wasseransammlungen in der Struktur ist bei Zellen mit einer
Kanal-FlBchen-Struktur bei geringen Stromdichten keine stabile Betriebsflihrung mdglich. Bei
hohen Stromdichten weisen die Zellen gréBere Diffusionsiiberspannungen als Zellen mit
Maanderstruktur auf. Die M&ander-Struktur zeichnet sich durch eine homogene Verteilung der
Reaktanden Uber der aktiven Flache bei einem ebenfalls geringen Druckverlust aus. Im Hinblick
auf einen spateren Massenfertigungsprozess zeigen Bipolarplatten mit Maander-Struktur
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weitere Vorteile, da sie im Gegensatz zu solchen mit Kanal-FiBchen-Struktur in einem Spritz-
gieBprozess gefertigt werden kdnnen. Aus diesen Grlinden wird fir den Einsatz im 5 kW
Zellstapel die Maander-Struktur ausgewahlt.

Ein Vergleich der Leistungscharakteristiken von Einzelzellen mit Bipolarplatten aus vergoldetem
Titan und mit Bipolarplatten aus Graphit-Composit-Material offenbart, dass die Zellen mit Titan
nur eine geringflgig héhere Leistung besitzen. Dies rechtfertigt nicht die hohen Material- und
Fertigungskosten. Des Weiteren liegen keine Kenntnisse Uber die chemische Langzeitbestan-
digkeit der Titan-Bipolarplatten vor. Daher werden fiir den Einsatz im 5 kW Zellstapel Bipolar-
platten auf Basis von Graphit ausgewahlt.

Der Einfluss einer Variation der Betriebsparameter auf die Leistung von Einzelzellen und Short-
Stacks wird untersucht. Die Untersuchungen dienen der Identifikation geeigneter Betriebspara-
meter. Die Auswahl des Auslegungspunktes kann allerdings erst nach einer Gesamtsystembe-
trachtung erfolgen. Innerhalb der betrachteten Stéchiometrie- und Druckbereiche zeigt sich kein
instabiles Betriebsverhalten der Zellen. Der Einfluss der Betriebstemperatur sowie der Reaktan-
denbefeuchtung auf die Zellleistung wird als gering eingestuft. Unterschiede in der flachenspe-
zifischen Leistung zwischen den einzelnen Zellen der Short-Stacks sind kleiner als ein Prozent.
Zur Bestimmung der durch die Betriebsparametervariationen hervorgerufenen lokalen Anderun-
gen hinsichtlich der Zellleistung erfolgen Messungen der Stromdichteverteilung. Es kommen
zwei Verfahren zur Bestimmung der Stromdichteverteilung zur Anwendung. Das erste Verfah-
ren basiert auf lokalen in-situ Widerstandsmessungen an einem passiven Widerstandsnetzwerk.
Das zweite Verfahren bildet die Magnetotomographie.

Das neu entwickelte passive Widerstandsnetzwerk bietet bei niedriger Auflésung durch seinen
einfachen und kostenginstigen Aufbau und die hohe Integrationsfahigkeit deutliche Vorteile ge-
genlber herkdmmlichen Ansatzen. Der Aufbau verzichtet auf eine aufwendige und kostspielige
Segmentierung der Brennstoffzellenkomponenten und ist von daher unabhangig vom Zellauf-
bau. Das Netzwerk erweist sich fiir den Einsatz in den vorliegenden Zellen als sehr geeignet.

Die Ergebnisse zeigen, dass Betriebsparametervariationen deutliche lokale Anderungen der
Stromdichte hervorrufen kénnen. Um einer Zellschadigung vorzubeugen, wird daher fir den
Betrieb des 5 kW Zellstapels eine Befeuchtungvon ,, 80 % und ,,, 80 % sowie ein Luft-
stochiometriekoeffizientvon | . 2 empfohlen.

Die Magnetotomographie stellt das derzeit einzige bekannte Verfahren zur nicht-invasiven
Bestimmung der Stromdichteverteilung in Brennstoffzellen dar. Die Stromdichterekonstruktionen
mittels Magnetotomographie zeigen bereits in dem frihen Entwicklungsstadium der Methode
vielversprechende Ergebnisse. Die prasentierten Rekonstruktionen bestatigen, dass die Mag-
netotomographie geeignet ist, um die Einflisse von Betriebsparametervariationen auf die
Stromdichteverteilung in Brennstoffzellen zu untersuchen. Ebenfalls zeigen die Ergebnisse,
dass keine aufwendige magnetische Abschirmung des Teststands benétigt wird.

Nachdem die prinzipielle Eignung des Verfahrens gezeigt wurde, muss nun eine Potential-
abschéatzung mit detaillierter Fehlerrechnung folgen. Bisher ist die Magnetotomographie nur an
Einzelzellen durch Differenzrekonstruktionen getestet worden. Versuche an Short-Stacks sowie
Absolutrekonstruktionen der Stromdichteverteilung missen in einem néchsten Schritt folgen.
Die Quantifizierung der rekonstruierten Stromdichteverteilung bildet einen weiteren Arbeits-
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punkt. Darliber hinaus bedarf es einer Verringerung der vorhandenen systematischen und
statistischen Fehler. Dies erfordert:
eine verbesserte Sensorik der Messwerterfassung. Dies umfasst beispielsweise den
Einsatz magnetischer Flussdichtesensoren, die einen groBeren Messbereich bei gleich-
zeitig verringerten Messfehlern und Sensorverkippungen aufweisen.
eine detailliertere Modellierung der Brennstoffzellen- und Kurzschlussbriickengeometrie
mittels angepasster Gittermodelle sowie in ihrer Lage und Anzahl optimierte Messpunkte
der magnetischen Flussdichte.
auf den vorhandenen Anséatzen aufbauende, verbesserte Rekonstruktionsalgorithmen.
Diese missen durch zusatzliche Randbedingungen, wie beispielsweise der Divergenz-
freiheit, erganzt werden.

Das durchgefuhrte Dichtungsscreening bei Verwendung unterschiedlicher Flachdichtungsmate-
rialien fihrt zu der Wahl eines NBR-Materials der Starke 0,3 mm. Flachdichtungen aus NBR
zeigen im Vergleich zu den anderen untersuchten Werkstoffen die beste Dichtigkeit bei
gleichzeitig geringsten elektrischen Zellwiderstanden. Untersuchungen der Anpressdruckver-
teilung in den Zellen verdeutlichen, dass bei der verwendeten Kombination aus Flachdichtung
und Gasdiffusionsschicht rund dreiviertel der Anpresskraft durch die Flachdichtung geleitet wird.
Aufgrund einer erhdhten mechanischen Nachgiebigkeit zwischen den Endplatten erhéht und
vergleichmaBigt sich der Anpressdruck der Diffusionsschicht in Zellstapeln mit zunehmender
Zellenanzahl.

Anforderungen, die an einen aus vielen Einzelzellen bestehenden Zellstapel gestellt werden,
kénnen teilweise nur unzureichend an Einzelzellen und Short-Stacks untersucht werden. Im
Gegensatz zu Einzelzellmessungen stellt in einem Zellstapel die gleichmaBige Medienverteilung
auf die einzelnen Zellen eine groBe Herausforderung dar. Mit der Medienverteilung in Zell-
stapeln beschéaftigt sich das nachste Kapitel.
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Fir den optimierten Betrieb eines Brennstoffzellenstapels ist eine homogene Verteilung der
Medien auf die einzelnen Zellen von grundlegender Bedeutung. In Kapitel 2.3.3 wurden bereits
die Auswirkungen einer ungleichméBigen Medienverteilung diskutiert. Eine ungleichméBige
Verteilung kann dazu flhren, dass einzelne Zellen des Stapels mit Reaktanden unterversorgt
werden. Die in Folge dessen erhdhten Diffusionsiiberspannungen verringern die Gesamt-
leistung des Stacks und beschleunigen die Alterung der Membran-Elektroden-Einheiten [63].
Die in unterversorgten Zellen verringerte Strémungsgeschwindigkeit erschwert den Austrag von
flissigem Produktwasser. Blockiert das fllissige Wasser die Strdmungsstrukturen, fihrt dies
wiederum zu Leistungsverlusten. Das Ziel bei der Auslegung einer Brennstoffzelle ist daher, in
jedem Betriebspunkt eine gleichmaBige Medienverteilung zu garantieren. Dies ist bei einem
geringen Druckverlust im gesamten Stapel zu realisieren, um die Leistung der Peripherieaggre-
gate zu minimieren.

Ein Brennstoffzellenstapel besteht aus seriell verschalteten Einzelzellen. Die Gasrdume der Ein-
zelzellen sind durch Vorsorgungskanale, sogenannte Manifolds, miteinander verbunden. Die
beiden Manifolds, im Folgenden zur Unterscheidung als Verteiler- und Sammlerkanal be-
zeichnet, sind rechtwinklig zu den einzelnen Zellen angeordnet. Der Verteilermanifold fuhrt den
Zellen die Medien zu. Im Sammlermanifold werden die Reaktionsprodukte sowie im Uberschuss
zugeflihrte Reaktanden gesammelt und aus dem System abgefiihrt. Im Allgemeinen liegt in
einem Zellstapel entweder eine U- oder eine Z-fdrmige Strdémungsflihrung vor. Der schematisch
dargestellten Strémungsfihrung in Bild 5.1 ist zu entnehmen, dass bei der U-Strémung der
Strémungsvektor der austretenden Medien dem der eintretenden Medien entgegengesetzt ist.
Bei der Z-Strdmung zeigen beide Strémungsvektoren in die gleiche Richtung.

A U-Stréomung A Z-Strémung
_§ %\/_>: .§ CE\/—,
s intritt e intritt
o ]
g = |5 ==
2 | Austritt 2
2 S Sammler 2 sammler ~~

Austritt —
0 0,25 0,5 0,75 1 0 0,25 0,5 0,75 1

Bild 5.1: Charakteristischer Verlauf des statischen Drucks in den Manifolds eines Zellstapels
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Die Volumenstromverteilung tber die Zellen ist abhangig von den Strdmungsverhéltnissen im
gesamten Zellstapel. Nicht nur die Strémungswidersténde in den Zellen selbst, sondern auch
die Druckverlaufe in den Manifolds beeinflussen die Medienverteilung. Die Druckverluste in den
Manifolds sind im Wesentlichen durch Reibungs- und Verzweigungsverluste bedingt. Die im
Bereich der Volumenstromtrennung und —vereinigung auftretenden Verzweigungsverluste sind
bedingt durch Verluste in Ablésebereichen und Sekundéarstrdmungen. Der in Bild 5.1 gezeigte
beispielhafte Verlauf des statischen Drucks in den Manifolds ergibt sich aus dem Verlauf der
Druckverluste und der Anderung des dynamischen Drucks. Ausschlaggebend fiir den Volumen-
strom in einer Einzelzelle ist die 6rtliche Druckdifferenz zwischen Verteiler- und Sammlerkanal.
Wie in Bild 5.1 qualitativ dargestellt, ist diese Druckdifferenz Uber den gesamten Stapel bei der
U-Strémung gleichmaBiger als bei der Z-Strémung. Damit ist auch die Medienverteilung auf die
Einzelzellen bei U-férmiger Strémungsfihrung homogener. In einem fur Brennstoffzellenanwen-
dungen seltenen Fall kann auch bei gleichen Betriebsbedingungen und gleicher Geometrie die
Z-Strdmung eine gleichméBigere Verteilung liefern als die U-Strémung. Voraussetzung dafir ist,
dass in dem Verteilerkanal die Druckdnderungen durch Reibungsverluste gréBer sind als die
Anderungen des dynamischen Drucks.

Aus der Literatur sind bereits mehrere Ansatze zur Berechnung der Volumenstromverteilung in
Verzweigungssystemen beziehungsweise Brennstoffzellenstacks bekannt. Eine Verdffent-
lichung aus dem Jahr 1952 [83] beschreibt grundlegende theoretische Betrachtungen (ber die
Verteilung der Durchflussmenge in einem ebenen Verzweigungssystem. Die theoretischen An-
satze werden experimentellen Daten gegenlbergestellt. Die ermittelten Widerstandsbeiwerte
sind nur unter den vorliegenden Versuchsbedingungen giltig und somit nicht auf beliebige
Zellstapelgeometrien und Betriebsbedingungen Ubertragbar.

[84] beschreibt einen systematischen Algorithmus zur Berechnung der Druck- und Volumen-
stromverteilung in einem U- oder Z-férmig durchstrémten Zellstapel. Der auf den Gleichungen
der eindimensionalen Rohrstrdmung basierende Ansatz berlcksichtigt nicht die Druckverluste,
die durch Volumenstromvereinigung und —trennung entstehen. Bezogen auf einen speziellen
Anwendungsfall, werden die Einflisse unterschiedlicher Druckverlustterme in den Manifolds auf
die Medienverteilung im Stapel diskutiert.

[85] befasst sich mit der Medienverteilung in Hochtemperaturbrennstoffzellen. An einem Zell-
stapelmodell werden die StoBverluste in den Manifolds experimentell untersucht. Aus den
Messungen wird geschlussfolgert, dass die Druckverlustbeiwerte in den Manifolds unabhangig
von dem Volumenstrom und dem Manifoldquerschnitt sind.

In [86] wird fiir U-férmig durchstromte Zellstapel beliebiger Geometrie eine analytische Formel
zur Berechnung der Zellvolumenstrdme prasentiert. Der beschriebene Ansatz ist unter der
Annahme einer nicht ndher quantifizierten gleichméBigen Medienverteilung im Zellstapel
abgeleitet. Die Widerstandsbeiwerte sind konstant und nicht von den lokalen Strémungsverhalt-
nissen im Stack abhangig.

Die Autoren in [87] beschrénken sich in ihrer Beschreibung auf Z-férmige Strémungsfihrungen.
Ein Berechnungsansatz fur die Medienverteilung in Einzelzellen mit parallelen Kanalen wird auf
einen Zellstapel Ubertragen. In dem nur fur laminare Strémungen gultigen Berechnungsansatz
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werden die Verzweigungsverluste nicht berlcksichtigt. Die Medienverteilung ist in Abhéngigkeit
dimensionsloser Kennzahlen berechnet. Die Ergebnisse der Berechnungen sind in graphischer
Form dargestellt.

In [88] wird die Medienverteilung mit Hilfe eines kommerziellen numerischen Strémungs-
I6sungsprogramms berechnet. Die Simulation der dreidimensionalen Strdémung innerhalb des
Stapels erfolgt ohne detaillierte geometrische Darstellung der Strémungsstrukturen der Einzel-
zellen. Ein integriertes Druckverlustmodell erlaubt, die Effekte der Zelldurchstrémung abzu-
schéatzen. Die Strdmungsstrukturen der Zellen kénnen so vereinfacht durch gerade Kanale ab-
gebildet werden. Dieser Ansatz ermdglicht die Berechnung der Medienverteilung unter reduzier-
tem Rechenaufwand. Fulr einen konkreten Anwendungsfall werden die Simulationsergebnisse
mit einem nicht ndher beschriebenen eindimensionalen Berechnungsansatz verglichen.

In der Literatur ist keine verallgemeinerte Beschreibung fir Z- und U-férmig durchstrémte Zell-
stapel bekannt, bei der die laminaren und turbulenten Reibungsverluste in den Manifolds sowie
die Verzweigungsverluste durch Volumenstromtrennung und —vereinigung berlcksichtigt sind.
Daher wird in diesem Kapitel ein analytisches, eindimensionales Modell (1D) zur Berechnung
der Volumenstromverteilung in einem Zellstapel hergeleitet, aus dem eine solche verallgemei-
nerte Beschreibung abgeleitet werden kann. Auf experimentelle Untersuchungen zur Medien-
verteilung wird im Rahmen dieser Arbeit aufgrund des extremen technischen Aufwandes
verzichtet. In der Literatur sind keine systematischen experimentellen Untersuchungen zu
finden, die zum Vergleich herangezogen werden kdnnten. Aus diesem Grund wird ein
kommerzielles numerisches Verfahren fir dreidimensionale (3D) Strémungssimulationen zur
Validierung des 1D-Modells eingesetzt. Aufgrund der sehr langen Rechenzeiten werden nur flir
ausgewahlte Beispiele dreidimensionale Simulationsrechnungen durchgefiihrt und mit den
Ergebnissen des eindimensionalen Modells verglichen.

Eine Sensitivitdtsanalyse an einem zuvor definierten Basisdesign ermittelt die Einflisse der
Geometrie- und Betriebsparameter auf die Volumenstromverteilung. Im Hinblick auf die Aus-
legung der Manifolds werden Optimierungspotentiale bezuglich der Summe aus Verteiler- und
Sammlerkanalflache sowie dem Flachenverhalinis beider Kanéale zueinander aufgezeigt.
Dimensionslose Variablen erlauben, den 1D-Berechnungsansatz zu verallgemeinern. Anhand
der so identifizierten dimensionslosen Kennzahlen wird der maximale Volumenstromunterschied
zwischen den einzelnen Zellen als MaB firr die Gleichmé&Bigkeit der Medienverteilung ermittelt.
Die dimensionslosen Kennzahlen basieren auf den Geometriedaten des Zellstapels und den
untersuchten Betriebsparametern. In graphischer Form préasentierte Berechnungsergebnisse
erlauben fir beliebige Anwendungsfalle die Bestimmung des maximalen Volumenstromunter-
schieds in Abh&ngigkeit der Kennzahlen. In einem letzten Schritt werden jeweils fur die Z- und
U-Strémung eine Formel abgeleitet, mit denen bei bekannten Geometriedaten und Betriebsbe-
dingungen Uberprift werden kann, ob der maximale Volumenstromunterschied gréBer oder
kleiner als ein zuvor definierter Grenzwert ist.

Die in dieser Arbeit betrachteten Brennstoffzellen werden anodenseitig mit reinem (299,9 %),
befeuchtetem Wasserstoff betrieben. Auf der Kathodenseite kommt befeuchtete Luft zum Ein-
satz. Wegen der geringen Sauerstoffkonzentration im Kathodengas sind die Auswirkungen
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einer ungleichméaBigen Verteilung des Oxidans auf die Leistung des Zellstapels groB. Aufgrund
des hdheren Volumenstroms bedarf die Kathodenseite im Vergleich zur Anodenseite bei der
Auslegung besonderer Aufmerksamkeit. In den weiteren Betrachtungen wird daher nur die
Kathodenseite der Brennstoffzelle behandelt. Die Ausfiihrungen beschranken sich auf Zell-
stapel mit jeweils einem Verteiler- und einem Sammlerkanal. Uber die Lange der Manifolds ist
der Querschnitt konstant.

5.1 Verfahren zur Berechnung der Medienverteilung in einem Zellstapel

Ein eindimensionaler Modellansatz zur Berechnung der Volumenstromverteilung in einem Zell-
stapel sowie der fiir Vergleichsrechnungen verwendete numerische Strémungsléser werden im
Folgenden néher beschrieben. Beide Berechnungsverfahren vernachlassigen die in den Zellen
stattfindende elektrochemische Reaktion. Temperatureffekte sowie eine Anderung der Gas-
zusammensetzung beziehungsweise des Gesamtmassenstroms werden nicht berlcksichtigt.
Die Stoffwerte (Dichte, Viskositat) werden im gesamten System als konstant angenommen und
entsprechen den Bedingungen am Stapeleintritt. Die Annahme eines konstanten Gesamt-
massenstroms erlaubt, die Ergebnisse auch auf andere Anwendungen, wie zum Beispiel
Plattenwéarmetibertrager, zu tbertragen.

Durch die elektrochemische Reaktion verringert sich der Sauerstoffanteil und erhéht sich der
Wasseranteil im Kathodengas. Dies fuhrt zu einer verringerten Gemischviskositat. Fallt das
Produktwasser in flissiger Form an, verringert sich der Gasvolumenstrom und damit die
Strdomungsgeschwindigkeit. Unter der Annahme, dass das flissige Produktwasser die Gas-
strdomung nur vernachlassigbar beeinflusst, verringern beide Effekte die Druckverluste im
Sammlermanifold. Unter flir Brennstoffzellen typischen Betriebsbedingungen beglinstigt dies
wiederum eine gleichméBige Verteilung der Reaktanden auf die einzelnen Zellen. Die Vernach-
lassigung der elektrochemischen Reaktion stellt daher bezlglich der Reaktandenverteilung im
Zellstapel eine konservative Abschatzung dar.

Sowohl bei dem 1D- als auch bei dem 3D-Berechnungsverfahren werden die Strémungs-
strukturen in den einzelnen Zellen nicht im Detail betrachtet. Es wird angenommen, dass sich
der Volumenstrom in den Zellen proportional zu dem Druckverlust verhélt. Der Proportionalitats-
faktor wird im Folgenden mit Strdmungsleitfahigkeit bezeichnet. Die Strdmungsleitféahigkeit der
Zelle ist experimentell zu ermitteln oder fiir die in den Zellen vorliegenden Strémungsstrukturen
geeignet abzuschéatzen. Der unter dieser Annahme entstehende Fehler in der Berechnung der
Volumenstromverteilung ist gering, wenn die Volumenstrdme der einzelnen Zellen nicht stark
voneinander abweichen.

Fertigungsbedingte Strémungsunterschiede zwischen den einzelnen Zellen, die ebenfalls die
Medienverteilung negativ beeinflussen, sind hier nicht Gegenstand der Betrachtung.



5.1 Verfahren zur Berechnung der Medienverteilung in einem Zellstapel 87

5.1.1 Eindimensionaler Rechenansatz

Fir den eindimensionalen (1D-) Berechnungsansatz wird der Brennstoffzellenstapel durch ein
Netzwerk aus hydraulischen Widerstdnden vereinfacht abgebildet. Die Knotenpunkte dieses
Netzwerks sind jeweils durch einen statischen Druck sowie eine mittlere Strdmungsgeschwin-
digkeit beschrieben. Die Anzahl der Knotenpunkte in dem Netzwerk ist bestimmt durch die
Anzahl der Einzelzellen im Zellstapel N,

Anzahl der Knotenpunkte 4 N, 2 Gl. 5.1

Schematisch ist der Aufbau des Netzwerks firr einen aus 5 Einzelzellen bestehenden Stapel in
Bild 5.2 dargestellt. Die vorliegende Stromungsfiihrung in dem Stapel entspricht einer U-
Strémung.

Sammlerkanal

Bild 5.2: Ersatzschaltbild fur einen aus 5 Zellen bestehenden Brennstoffzellenstapel

Die hydrodynamischen Grundlagen zur Berechnung der Strémungsverteilung sind im Folgen-
den exemplarisch flr die erste Zelle aus Bild 5.2 ausgefiihrt. Wie in Bild 5.2 dargestellt, sind die
relevanten Knotenpunkte mit den Zahlen ,1“ bis ,6“ nummeriert. Stromungseffekte am Ein- und
Austritt des Zellstapels bleiben unbertcksichtigt.

FuUr die betrachtete Zelle werden drei Massenbilanzgleichungen formuliert

u, A, u, A, us A, 0 mit A, b, h, Gl. 5.2
u, A, u, A, 0 Gl. 5.3
ug Ag u, A, u, Ag 0 mit Ay by hy Gl. 5.4

Die Uber den Querschnitt gemittelte Geschwindigkeit an den entsprechenden Knotenpunkten
wird mit u; bezeichnet. A,,A; und A, stehen fur die durchstromte Verteiler-/ Sammlermani-
foldflache beziehungsweise flir den Strdmungsquerschnitt der Zelle. b und h bezeichnen die
jeweilige Manifoldbreite und -hdhe.

Die Druckanderung zwischen zwei Knoten ergibt sich aus der um Druckverlustterme erweiterten
Bernoullischen Gleichung (siehe auch [89]). Die Gleichung besteht aus der Differenz aus den
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statischen und dynamischen Dricken sowie den entsprechenden Druckverlusttermen. Die
Gleichung fiir die Volumenstromtrennung im Verteilermanifold (Knoten 1 nach Knoten 3) lautet

l
P11~ DPs +E'u12_u32 _E'“f'gv.ab _Eulzngh‘T =0 Gl. 5.5
p; bezeichnet den statischen Druck,  die Fluiddichte, , den jeweiligen Widerstandsbeiwert
und [ den Abstand zwischen zwei Knoten. Der hydraulische Durchmesser d,,,, ergibt sich aus
4 A,
UV

iy = mit U, =2-(b, +h,) Gl. 5.6
Der Druckverlust zwischen zwei Knoten setzt sich aus dem Impulsverlust infolge der Reibung
und dem Verlust durch Verzweigung zusammen. Die Verzweigungsverluste beriicksichtigen die
StoB- und Wirbelverluste, die bei der Ent- und Vermischung der Volumenstrome am Zelleintritt
beziehungsweise —austritt entstehen. Eine Zusammenstellung experimenteller Messergebnisse
fur die Verzweigungswiderstandsbeiwerte in unterschiedlichen Verzweigungsgeometrien ist bei-
spielsweise in [90] zu finden. Die Ansatze beschreiben nur einzelne Verzweigungen, nicht aber
wie sich bei Vielfachverzweigungen diese untereinander beeinflussen kénnen. Aufgrund der
groBen Anzahl an geometrischen und fluidmechanischen Einflussfaktoren (Querschnittsform, -
flache, Reynoldszahl, u.a.) ist kein verallgemeinerter Ansatz zur Berechnung der Widerstands-
beiwerte in der Literatur vorhanden. Ersatzweise werden zur Berechnung der Widerstands-
beiwerte Abhangigkeiten angesetzt, die fiir turbulent durchstrémte, kreisférmige Rohre ermittelt
worden sind [91, pp. Lc3-Lc4]. Bei den Untersuchungen hatten das Haupt- und Abzweigrohr
den selben Durchmesser. Die ermittelten Widerstandsbeiwerte sind ausschlieBlich eine Funk-
tion des Quotienten aus abzweigendem zu ankommendem Volumenstrom. Eine mdgliche
zusatzliche Abhangigkeit vom Verhéltnis aus durchstrémter Manifold- und Zellquerschnittsflache
wird nicht bertcksichtigt.

u, A
;V,ab =fv'ab(u3-Azj Gl. 5.7
v

1

Die polynomische Regressionsfunktion f, , beschreibt die in [91, pp. Lc3-Lc4] in graphischer
Form dargestellten Abhangigkeiten. Entsprechend Gleichung 5.7 ist der Widerstandsbeiwert fiir
die Durchstrdmung im Verteilermanifold , .., (Knoten 1 nach Knoten 5) als Funktion des
Quotienten aus abzweigendem zu ankommendem Volumenstrom formuliert. Die Bernoulli-
Gleichungen der Stromvereinigung und Durchstrdmung im Sammlermanifold werden mit den
entsprechenden Abhé&ngigkeiten fiir die Widerstandsbeiwerte gebildet. Hier ergeben sich die
Widerstandsbeiwerte der Stromvereinigung und Durchstrémung ( 5 _,» 5.4 ) @lS Funktion des
Quotienten aus ankommendem zu zustrémendem Volumenstrom. Die Regressionsfunktionen
der Verzweigungswiderstandsbeiwerte sind im Anhang (Kapitel 13.2, Gleichungen 13.1 bis
13.4) aufgeflhrt.

Der letzte Term auf der linken Seite von Gleichung 5.5 beschreibt die Reibungsdruckverluste. In
typischen Brennstoffzellenanwendungen ist die Strémung am Stapeleintritt turbulent. Im Ver-
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teilerkanal kann dagegen am Stapelende aufgrund der verringerten Strdmungsgeschwindigkeit
ein laminares Strémungsprofil vorliegen. Der Widerstandsbeiwert , berechnet sich daher
nach einem Ansatz, der das Hagen-Poiseuillesche-Gesetz fiir laminare Rohrstrémungen mit
dem Widerstandsgesetz fur turbulente Rohrstrémungen nach Blasius kombiniert.

64\ 03164 |
Co= V’ ] + 2 Gl. 5.8
Re Re
d,
Re=_ i %ma Gl. 5.9
Y7,

bezeichnet die dynamische Viskositat des betrachteten Fluids. Der Ansatz nach Gleichung
5.8 deckt das gesamte Strémungsregime ab und ist giltig fir auf den Rohrdurchmesser
bezogene Reynoldszahlen kleiner als Re  10°. Der Beiwert ist fiir laminare Rohrstrdmungen

mit Rechteckquerschnitt eine Funktion des Seitenverhéltnisses aus Breite und H6he des Mani-
foldquerschnitts (siehe [91, p. Lb7]).

Wie zu Beginn des Kapitels 5.1 beschrieben, ist der Volumenstrom in den Zellen proportional zu
dem Druckverlust. Der Proportionalitatsfaktor ist mit Strdmungsleitfahigkeit ( Leit, ) bezeichnet.
Die Strémungsleitfahigkeit ist abh&ngig von der Geometrie der Strdmungskanale in den Zellen
und den Stoffeigenschaften des Gemischs. Der Druckverlust der ersten Zelle aus Bild 5.2 ergibt
sich zu

p; p, Leit, u, A, Gl. 5.10

Das sich aus den entsprechenden Gleichungen fir alle Zellen des Stapels ergebende nicht-
lineare Gleichungssystem wird iterativ mit dem Newton-Verfahren geldst. Zur Lésung der dabei
auftretenden linearen Gleichungssysteme wird das Softwarepaket LAPACK [92] verwendet.
Neben den oben beschriebenen Gleichungen werden vier weitere Gleichungen in Form von
Randbedingungen zur eindeutigen L&sung des Gleichungssystems benétigt. Als Randbedin-
gungen werden der statische Druck am Stapelaustritt und die Strémungsgeschwindigkeit am
Stapeleintritt vorgegeben. Die Stromungsgeschwindigkeit am Stapeleintritt ergibt sich aus dem
Gesamtmassenstrom des Stapels und der Querschnittsflache des Verteilerkanals. AuBerdem ist
fur die U-férmige Strdmung die Strdomungsgeschwindigkeit in den Knotenpunkten, die sich am
Ende des Verteiler- und Sammlerkanals befinden, gleich null (siehe Bild 5.2). Bei der Z-
Strémung ist die Strémungsgeschwindigkeit in den Knotenpunkten am Ende des Verteilers und
am Anfang des Sammlers gleich null.

Die Initialisierung der unbekannten statischen Driicke und mittleren Geschwindigkeiten in den
Knoten erfolgt unter der Annahme, dass die Medien Uber alle Zellen homogen verteilt sind. Es
konnte nicht festgestellt werden, dass sich das Berechnungsergebnis &ndert, wenn eine andere
beliebige Startverteilung gewahlt wurde. Das Ergebnis der Berechnung liefert an jedem Knoten-
punkt den statische Druck sowie die Uber den Kanalquerschnitt gemittelte Geschwindigkeit. Die
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Betrachtung der mittleren Geschwindigkeiten in den einzelnen Zellen gibt Auskunft Gber die
Medienverteilung im Zellstapel.

Die Gleichungen zur Berechung eines Z-férmig durchstromten Zellstapels sind analog
aufgebaut.

5.1.2 Dreidimensionale Strémungssimulation

Die im Folgenden beschriebene fluiddynamische Strémungssimulation erfolgt unter Verwen-
dung des kommerziell erhéltlichen Programmpakets FLUENT der Firma Fluent.inc [93]. Die zur
Beschreibung der Strémungsverteilung in einem Zellstapel bendtigten Gleichungen be-
schrénken sich auf die Impuls- (Navier-Stokes-Gleichungen) und Massenerhaltungsgleichungen
(Kontinuitatsgleichungen). Fir die dreidimensionale Betrachtung der Medienverteilung in einem
Zellstapel gelten ebenfalls die in Kapitel 5.1 getroffenen Annahmen (Massenstrom und Stoff-
werte konstant). Die betrachtete Luftstrémung in den Zellstapeln kann aufgrund der geringen
Stréomungsgeschwindigkeit als inkompressibel angesehen werden. In allgemeiner Form sind in
Gleichung 5.11 die Navier-Stokes-Gleichung und in Gleichung 5.12 die Kontinuitétsgleichung
fir inkompressible Strdmungen unter Vernachlassigung von Volumenkréften formuliert:

p.{%btt+(u.v).u}:_vp+ﬂ.vzu Gl. 5.11

u 0 Gl. 5.12

Zur approximativen Berechnung des dreidimensionalen Strdmungsfeldes werden die Erhal-
tungsgleichungen 5.11 und 5.12 in Integralform Gberflihrt und mit Hilfe einer Finite-Volumen
Formulierung diskretisiert. Die numerische Lésung der diskreten Gleichungen liefert Aussagen
Uber die Geschwindigkeiten und Driicke in den Kontrollvolumina des Lésungsgebietes.

Der Zellstapel besteht aus dem Sammler- und Verteilerkanal sowie aus den die beiden Kanale
verbindenden Einzelzellen. Exemplarisch ist in Bild 5.3 fUr einen aus zwei Einzelzellen
bestehenden Stapel die Geometrie mit den zugehdérigen Geometriebezeichnungen abgebildet.
Da nur die Volumenstromverteilung auf die einzelnen Zellen des Stacks die gesuchte GréBe
darstellt, ist zur Verringerung der Rechenzeit der Zellstapel ohne eine exakte geometrische
Darstellung der Stromungsstrukturen der Einzelzellen abgebildet. Die Einzelzellen sind verein-
facht durch kurze, gerade Kanéle und ein darin eingebettetes Druckverlustmodell dargestellit.
Das Druckverlustmodell ist in Form einer quer zur Hauptstrdbmungsrichtung stehenden Flache
(sporous jump®) in der Mitte der geraden Kandale integriert. Der ,porous jump” versteht sich als
dinne Membran mit bekannter Geschwindigkeits-Druckverlust-Charakteristik. Fir das in den
Zellen vorliegende laminare Strémungsregime berechnet sich dieser Druckverlust nach dem
Gesetz von Darcy

Ap=—-u-L Gl. 5.13
B
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bezeichnet die Strdmungsgeschwindigkeit normal zu der porésen Flache, die virtuelle
Lange der Flache. Der als Permeabilitdt bezeichnete Proportionalitatsfaktor berechnet sich
unter Verwendung der Strémungsleitfédhigkeit (Gleichung 5.10) zu
_Leit, - u-L

B A

Gl. 5.14

Lange |

Verteilerkanal
Zelifiache A 7 \

sammierkana

Einzelzellen

Bild 5.3: Dreidimensionales Modell eines aus zwei Zellen bestehenden Zellstapels

Stréomungsverluste durch die Ein- und Ausstrémung in den Zellstapel werden nicht berick-
sichtigt. Die dem Stapel vorgelagerten Ein- und Auslaufbereiche sind nicht in Bild 5.3 gezeigt.
Zu Beginn der Berechnungen wird die Anzahl der Kontrollvolumina im Rechengitter sukzessive
so weit erhdht, bis eine weitere Erhéhung der Anzahl nur noch eine vernachlassigbare
Anderung der Volumenstromverteilung im Zellstapel bewirkt. Die so identifizierte Anzahl der
Kontrollvolumina liegt in Abh&ngigkeit der untersuchten Stapelgeometrie zwischen 200000 und
800000. Der dimensionslose Wandabstand y* der wandnachsten Gitterpunkte ist so gewahlt,
dass die Grenzschichten hinreichend genau aufgel6st werden [94]. Das verwendete Turbulenz-
modell wird als ,renormalization group” (RNG) k-e-Modell [94] bezeichnet. Die Bewertung der
Konvergenz erfolgt durch Auswertung der Residuen.

Eine charakteristische Stromungsverteilung flir einen U-férmig durchstromten Zellstapel ist in
Bild 5.4 gezeigt. Abgebildet ist der Geschwindigkeitsbetrag in dem L&ngsschnitt durch einen
aus 50 Zellen bestehenden Stapel. Die der Rechnung zugrunde liegenden Geometrie- und
Betriebsparameter sind im Anhang in Tabelle 13.1 (Nr. 1) aufgefthrt. Die jeweils vergrdBert dar-
gestellten Detailbetrachtungen zeigen Bahnlinien einzelner Fluidelemente beim Ubergang vom
Verteilerkanal in die Zellen beziehungsweise von den Zellen in den Sammlerkanal. Die durch



92 5 Medienverteilung im Zellstapel

die starke Strémungsumlenkung an den scharfkantigen Ecken entstehenden und unter ande-
rem fr die Verzweigungsverluste verantwortlichen Totwassergebiete sind deutlich zu erkennen.
Die Aufldsung dieser Strdmungsphdnomene zeigt, dass fiir die vorliegende Fragestellung ein
hinreichend feines Gitter vorliegt.

Die Strémungsverteilung fir einen unter den gleichen Geometrie- und Betriebsparametern Z-
férmig durchstrémten Stapel sind im Anhang in Bild 13.1 zu sehen. Ein Vergleich verdeutlicht,
dass das Schema der Bahnlinien einzelner Fluidelemente bei U- und Z-férmiger Strémungs-
fiihrung unterschiedlich ist. Wahrend bei der U-Strdmung der Verlauf der Bahnlinien grob als
symmetrisch zu der Mittelebene bezeichnet werden kann, liegt bei der Z-Strémung grob eine
Punktsymmetrie um den Stapelmittelpunkt vor.

Detail B

[m/s]

7.2

6.4

5.6 ——

4.9 =

4 AL

33 =

25

Sammlerkanal

Detail C Detail D

Bild 5.4: Charakteristische Verteilung des Geschwindigkeitsbetrags im Langsschnitt eines U-férmig
durchstréomten Zellstapels (50 Zellen)
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5.1.3 Vergleich der 1D- und 3D-Rechenergebnisse

Im Folgenden werden Berechnungsergebnisse des 1D-Ansatzes mit denen der fluiddyna-
mischen Simulation verglichen. Zum Vergleich werden ausgewéahlte Anwendungsbeispiele fir
U- und Z-férmig durchstrémte Zellstapel untersucht. Die gewahlten Beispiele reprasentieren
Brennstoffzellenanwendungen unter realistischen Auslegungsgeometrien und Betriebsflihrun-
gen. Der Bereich, in dem die Geometrie- und Betriebsparameter variieren, ist in Tabelle 5.1
aufgetragen. Die im einzelnen untersuchten Parameterkombinationen sind im Anhang (Kapitel
13.2) in Tabelle 13.1 und Tabelle 13.2 aufgefuhrt. Bei allen Berechnungen sind jeweils die
Verteiler- und Sammlergeometrie identisch.

Tabelle 5.1: Bereich der untersuchten Parametervariation

Zellenanzahl : {30-100 [-]
Gesamtmassenstrom : 13,48*10°-1,16*10° lka/s]
Dichte :10,95-1,9 [kg/m?]
Dyn. Viskositat : [1,910%-1,9*10* [kg/(m*s)]
Strémungsleitfahigkeit . |5,4*10°-5,4*107 [s*m?/kg]
Manifoldbreite 1 12048 [mm]
Manifoldhéhe :112-283 [mm]
Zellenabstand :14,8-5.2 [mm]
Durchstrédmte Zellflache | : [2*10°— 4,8*10° [m?]

Zur Bewertung der Berechnungsergebnisse wird der Verlauf des statischen Drucks am Eintritt
und Austritt der einzelnen Zellen verglichen. Dies entspricht einer Betrachtung des Volumen-
stromverlaufs Gber die einzelnen Zellen (Gleichung 5.10). Als MaB fir die Medienverteilung in
dem Zellstapel wird der Grad der Ungleichverteilung V * folgendermaBen definiert:

_ VZ,max_VZ,min

% -100% Gl. 5.15

VZ,max

Der Grad der Ungleichverteilung setzt die Differenz aus dem maximalen und minimalen Volu-
menstrom der Zellen ins Verhaltnis zu dem maximalen Volumenstrom. Betragt der Wert von
V * null, werden alle Zellen des Stapels mit dem gleichen Reaktandenstrom versorgt.

Bei den numerischen Simulationsergebnissen variiert der Grad der Ungleichverteilung flr die
ausgewahlten Berechnungsbeispiele zwischen 1 % und 23 % flr die U-férmige Strémungs-
filhrung und zwischen 8 % und 54 % fiir die Z-férmige Stromungsflihrung. Werden in dem
1D-Ansatz die Verzweigungsverluste vernachlassigt, so dass ausschlieBlich die Rohrreibungs-
verluste in den Manifolds Berlicksichtigung finden, wird fir beide Strémungsfihrungen V * im
Mittel um mehr als 90 % kleiner berechnet als bei dem numerischen Ansatz. Werden dem 1D-
Ansatz die Verzweigungswiderstandsbeiwerte nach [91] zugrunde gelegt, sind im Vergleich zu
den numerischen Berechnungen die Grade der Ungleichverteilung bei der U-Strémung im Mittel
um circa 40 % groBer und bei der Z-Strdmung um circa 21 % kleiner. Dies unterstreicht den
groBen Einfluss der Verzweigungsverluste auf die Medienverteilung. Der Grund flr die verblei-



94 5 Medienverteilung im Zellstapel

benden Unterschiede ist, dass die angesetzten Widerstandsbeiwerte zur Berechnung der Ver-
zweigungsverluste nach [91] fur kreisférmige Rohre ermittelt worden sind. Da die Querschnitte
des Haupt- und Abzweigrohres in [91] identisch waren, sind die Widerstandsbeiwerte aus-
schlieBlich eine Funktion des Verhéltnisses aus zu- oder abstrémendem zu ankommendem
Volumenstrom. In einem Brennstoffzellenstapel andert sich dieses Verhaltnis tUber eine groBe
Zellenanzahl im Stapel nur geringfligig. Um die Druckverlaufe in den Manifolds zwischen den
beiden Rechenansatzen aufeinander anzupassen, werden daher die Funktionen der
Verzweigungswiderstandsbeiwerte (siehe Kapitel 13.2, Gleichungen 13.1 bis 13.4) mit einem
konstanten Faktor multipliziert. Bei der U- und Z-férmigen Strdmung werden diese Faktoren
jeweils so ermittelt, dass die Ubereinstimmung der Druckverlaufe in den Manifolds fiir die
Berechnungsbeispiele mit 50 Zellen am besten ist. Im Fall der U-Strémung ergibt sich ein
Faktor von 0,63, mit dem die Widerstandsbeiwerte fur die Durchtrittsverluste im Verteiler und
Sammler (4> s.awe) Mullipliziert werden. Dies verringert die Differenz des Grades der
Ungleichverteilung zwischen beiden Berechnungsansétzen auf maximal 0,8 Prozentpunkte. Fir
alle untersuchten Beispiele mit U-formiger Strdmungsfuhrung betrégt die Differenz maximal 3
Prozentpunkte. Die grdBte Abweichung tritt bei dem Zellstapel mit 100 Zellen auf. Im Fall der Z-
Strdomung werden die Widerstandsbeiwerte fur die Durchtritisverluste ( y ., s.aue) Mit
einem Faktor von 0,4 und die Widerstandsbeiwerte fir die Abzweig- und Sammelverluste
( v s.) Mit einem Faktor von 1,6 multipliziert. Dies fuhrt fir alle untersuchten Parameter-
kombinationen zu einer maximalen Abweichung des Grades der Ungleichverteilung zwischen
den 1D- und 3D-Rechnungen von einem Prozentpunkt.

Wie bereits in Kapitel 5.1.2 erwdhnt, ist das Schema der Bahnlinien einzelner Fluidelemente bei
U- und Z-férmiger Strdmungsfiihrung unterschiedlich (vergleiche Bild 5.4 und Bild 13.1). In Ver-
bindung mit einer teilweise deutlichen Abweichung der Geschwindigkeitsprofile in den Manifold-
querschnitten von den bei dem 1D-Ansatz verwendeten gemittelten Geschwindigkeiten, ist dies
eine mdgliche Erklarung fir die unterschiedlichen Korrekturfaktoren zur Berechnung der Wider-
standsbeiwerte beider Stromungsfihrungen.

Exemplarisch sind in Bild 5.5 die Druckverldufe in den Manifolds fir einen aus 50 Zellen
bestehenden, U-férmig durchstrémten Zellstapel (Beispiel Nr. 1, Tabelle 13.1) fir die 1D- und
die 3D-Rechnung gegeniibergestellt. Die Abweichung des Grades der Ungleichverteilung be-
tragt 0,2 Prozentpunkte.
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Bild 5.5: Exemplarische Gegentberstellung der Druckverlaufe in den Manifolds zwischen 1D und 3D
(U- Strdmung, Stapel mit 50 Zellen)

Wie Tabelle 5.1 zu entnehmen ist, variiert bei den Berechnungsbeispielen neben der Geometrie
der Manifolds auch das Verhaltnis zwischen Manifoldflache und durchstromter Zellflache. Die
Rechenergebnisse zeigen (vergleiche Tabelle 13.1, Tabelle 13.2), dass der Einfluss dieses Fla-
chenverhéltnisses auf die Medienverteilung fir brennstoffzellenspezifische Geometrien gering
ist. Somit erweist sich der ausschlieBlich vom Volumenstrom abhéngige Ansatz der Verzwei-
gungswiderstandsbeiwerte als geeignet.

Zusammenfassend lasst sich feststellen, dass bereits durch Multiplikation der Verzweigungs-
widerstandsbeiwerte mit einem konstanten Faktor eine Uber einen weiten Parameterbereich
gute Ubereinstimmung zwischen den beiden Rechenansatzen erzielt wird. Fiir die im Weiteren
durchgefuhrten Analysen wird daher ausschlieBlich mit dem eindimensionalen Ansatz unter
Verwendung der angepassten Widerstandsbeiwerte gerechnet.

5.2 Einfluss der Stackgeometrie und der Betriebsparameter auf die Medien-
verteilung

Im Folgenden wird anhand einer Sensitivititsanalyse der Einfluss einer Variation der Stack-
geometrie und der Betriebsparameter auf die Volumenstromverteilung untersucht. Am Beispiel
eines Basisfalls wird die Auslegung der Manifolds bezlglich der Medienverteilung und der
bendtigten Manifoldflache optimiert. Zuvor wird der Einfluss einer ungleichmé&Bigen Volumen-
stromverteilung auf die flaichenspezifische Leistung eines Brennstoffzellenstapels diskutiert.

Wie in Kapitel 2.3.3 erldutert, ist die Leistung einer Brennstoffzelle abh&ngig von dem Sauer-
stoffumsatz. Zur Bewertung der Auswirkungen eines ungleichmaBig verteilten Luftvolumen-
stroms wird daher die mittlere flachenspezifische Zellleistung fir einen Brennstoffzellenstack mit
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beliebiger Zellenanzahl untersucht. Die mittlere Zellleistung ist definiert als das Produkt aus der
fir alle Zellen konstanten Stromdichte und der mittleren Zellspannung. Die mittlere Zellspan-
nung ergibt sich aus der Summe der Einzelzellspannungen dividiert durch die Zellenanzahl. Die
Berechnungen erfolgen mit Hilfe des quasi eindimensionalen Ansatzes zur Modellierung einer
PEFC (Q1D, Kapitel 2.2) fir die beiden Betriebspunkte des in Kapitel 2.3.1 definierten Basis-
falls. Fir Betriebspunkt (1) und Betriebspunkt (2) werden unter konstanter Stromdichte und kon-
stantem mittleren Stéchiometriekoeffizienten die Abhangigkeit der mittleren Zellleistung von
dem Grad der Ungleichverteilung ermittelt. Die Berechnungen erfolgen unter der Annahme,
dass der Volumenstrom linear vom Stapelein- zum Stapelaustritt Gber die einzelnen Zellen
abfallt.
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Bild 5.6: Flachenspezifische Zellleistung als Funktion des Grades der Ungleichverteilung fur
unterschiedliche Stromdichten und Sauerstoffstéchiometriekoeffizienten

Die Ergebnisse der Berechnungen sind in Bild 5.6 dargestellt. Ebenfalls aufgetragen ist die
Abhéangigkeit der Zellleistung fir einen Uber alle Zellen gemittelten Stdchiometriekoeffizienten
von Amie=1,5. Uber einen weiten Bereich von V * wird die verringerte Leistung der unterver-
sorgten Zellen durch die erhfhte Leistung der Uberversorgten Zellen nahezu kompensiert. Da
die Zellspannung mit steigendem Sauerstoffumsatz progressiv abféllt (siehe Kapitel 2.3.3), ist
der Leistungsverlust des Zellstapels bei groBen V * starker bemerkbar. Sobald die ersten
Zellen im diffusionskontrollierten Bereich nahe der effektiven Grenzstromdichte arbeiten, fallt die
Leistung des Zellstapels schlagartig ab. Wie zu erwarten ist, erfolgt dieser rapide Leistungs-
abfall bei kleinen Stromdichten spéter (bei starkerer Ungleichverteilung), dafiir aber abrupter als
bei groBen Stromdichten. Wahrend im Betriebspunkt (1) der rapide Leistungsabfall bei circa
V *=66 % liegt, kann schon ab einem Grad der Ungleichverteilung von V *>50 % die
Stromdichte von 1,17 A/cm? des Betriebspunkts (2) nicht mehr erreicht werden. Fir einen auf
Amite=1,5 verringerten Stdchiometriekoeffizienten verschiebt sich diese Grenze zu V *=20 %.
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Bis zur Halfte des maximal méglichen Grades der Ungleichverteilung ist in allen untersuchten
Betriebspunkten der Leistungsverlust kleiner als 1 %.

Als Richtwert bei der Auslegung eines Zellstapels wird ein maximaler Grad der Ungleich-
verteilung von 5 % empfohlen. Wird der Zellstapel nicht unter extremen Betriebsbedingungen
betrieben, ist fir V*<5 % im Auslegungspunkt davon auszugehen, dass in jedem Betriebs-
punkt der Leistungsverlust durch ungleichmé&Big verteilte Medien weniger als 1 % betragt.
AuBerdem lasst V*<5 % erwarten, dass in jedem Betriebspunkt der Grad der Ungleichver-
teilung ausreichend weit von dem maximal mdéglichen Grad entfernt ist. Dies gilt auch, wenn
sich die in den Berechnungen nicht berlicksichtigten fertigungstechnischen Strémungsunter-
schiede zwischen den einzelnen Zellen (beziehungsweise zwischen den einzelnen Kanélen der
Zellstrémungsstruktur) zusétzlich negativ auf die Medienverteilung auswirken. Eine Medienver-
teilung mit V* <5 % wird im Folgenden als homogene Verteilung bezeichnet.

Fir die folgenden Betrachtungen wird ein aus 50 Einzelzellen bestehender Stapel als Referenz
definiert. Die Referenzstromdichte betragt 0,6 A/cm2. Das Zelldesign entspricht dem in Kapitel
3.1 vorgestellten M&anderdesign. Die fur die Berechnungen der kathodenseitigen Medienver-
teilung relevanten Geometriedaten und Betriebsparameter sind in Tabelle 5.2 zusammenge-
stellt. Die aufgelisteten GroBen werden im Weiteren als Referenzwerte bezeichnet.

Tabelle 5.2: Geometriedaten und Betriebsparameter des Referenzstapels

Zellenanzahl ;|50 [-]
Betriebstemperatur ;170 [°C]
Betriebsdruck D)2 [bar]
Medium gesattigte Luft [-]
Gesamtmassenstrom 5,8*10° (i=0,6 A/lcm?, Az =244 cm?) [ka/s]
Dichte 1,9 [kg/m3]
Dyn. Viskositat 1,910° [kg/(m*s)]
Strémungsleitfahigkeit | : |5,4*10°® [s*m?/kg]
Manifoldbreite : |34 [mm]
Manifoldhéhe : |16 [mm]
Zellenabstand : |5 [mm]

Die in Tabelle 5.2 angegebene Strdmungsleitfahigkeit ergibt sich aus der experimentell flir das
Maanderdesign ermittelten Abhangigkeit des Druckverlusts vom Volumenstrom der befeuchte-
ten Luft. Diese Abhangigkeit ist in Bild 5.7 dargestellt. Das Strémungsregime in den Zellen ist
flr den betrachteten Volumenstrombereich laminar. Aufgrund der zu dem quadrierten Volumen-
strom proportionalen Druckverluste bei Strdmungsumlenkungen ist der Verlauf der gezeigten
Abhé&ngigkeit nicht linear. Der Fehler bei der Druckverlustberechnung durch den linearen
Ansatz nach Gleichung 5.10 ist bei einer Abweichung des Volumenstroms vom Referenzwert
um +10% kleiner als 4%. Der Referenzwert der Strémungsleitfahigkeit von
Leit, =54-10"s-m" / kg entspricht einem Zelldruckverlust von ungeféhr 11 mbar.
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Bild 5.7: Druckverlust in einer Zelle als Funktion des Luftvolumenstroms (Dichte=1,9 kg/m?3)
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Bild 5.8: Vergleich des Verlaufs des normierten Volumenstroms Uber die Zellen fir U- und Z-Strdmung

In Bild 5.8 ist die Volumenstromverteilung im Referenzzellstapel fiir eine U- und Z-férmige Stré-
mungsfihrung gegenlibergestellt. Aufgetragen ist der normierte Volumenstrom (V, /V,, ...,) der
einzelnen Zellen. Mit V, .., ist der bei homogener Verteilung vorliegende Zellvolumenstrom
bezeichnet. Bei Zelle 1 befindet sich der Eintritt des Luftstroms in den Stapel. Im Fall der U-
féormigen Strdmungsfihrung wird die erste Zelle am besten und die letzte Zelle am schlech-
testen mit Reaktanden versorgt. Der Volumenstromunterschied zwischen diesen beiden Zellen
betrédgt 3,5 %. Der nach Gleichung 5.15 berechnete Grad der Ungleichverteilung betragt
V *=3,4 %. Damit liegt die Medienverteilung im Referenzdesign bei U-férmiger Strémungs-
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fihrung unterhalb des geforderten Grenzwertes von V *=5 %. Bei der Z-Strémung liegt die
Zelle mit dem geringsten Volumenstrom am Stapeleintritt. Der Grad der Ungleichverteilung
betragt V *=8,1 %. Unter den vorliegenden Betriebsbedingungen ist die maximale Volu-
menstromdifferenz im Zellstapel im Fall der Z-férmigen Strémung mehr als doppelt so groB wie
bei der U-Strémung. Aufgrund der gleichmaBigeren Medienverteilung wird fiir die weiteren
Untersuchungen die U-férmige Strdémungsfihrung im Stapel ausgewahlt.

Die folgende Sensitivitdtsanalyse untersucht den Einfluss der Variation der Betriebsparameter
und der Stackgeometrie auf die Volumenstromverteilung. Bei allen Untersuchungen entspricht
die Geometrie des Verteilerkanals der des Sammlerkanals. Der Zellstapel wird U-férmig durch-
stromt. Analysiert werden die Einflisse der /-'\nderungen der Zellenanzahl, des Gesamtmassen-
stroms, der Strémungsleitfahigkeit, der dynamischen Viskositat, der Manifoldbreite und -héhe,
des Kanalseitenverhaltnisses, der Manifoldflache und des Abstandes zwischen zwei Zellen. Die
Parameter variieren jeweils einzeln um + % des Wertes des Referenzstapels (siehe Tabelle
5.2). Die Ergebnisse der Analyse sind graphisch in Bild 5.9 zusammengestellt. Die Berechnung
unter Referenzbedingungen ist durch die gestrichelte Linie in den Diagrammen gekennzeichnet.
In diesem Punkt betragt der Grad der Ungleichverteilung 3,4 %.

Eine Erhéhung der Zellenanzahl im Stapel behindert ebenso wie ein erhdhter Massenstrom die
Medienverteilung. Die Abhéngigkeit des Grades der Ungleichverteilung von dem Massenstrom
kann in dem betrachteten Bereich als linear angesehen werden. Eine Verdoppelung des
Massenstroms fiihrt iberschlagig zu einem verdoppelten V *.

Eine verringerte Stromungsleitféhigkeit bedingt einen erhéhten Druckabfall in den Zellen. Da
der Gesamtmassenstrom konstant bleibt, wird das Verhaltnis der Druckverluste in den Zellen zu
denen in den Manifolds zugunsten der Zelldruckverluste verschoben. Dies schlagt sich in einer
gleichméBigeren Medienverteilung nieder. Der Verlauf der Abhangigkeit 1&sst sich durch eine
Regressionsgerade der Steigung 0,6 beschreiben.

Der Einfluss der dynamischen Viskositat auf die Verteilung ist in dem variierten Bereich ver-
nachlassigbar.

Der Verlauf des Grades der Ungleichverteilung verhélt sich bei der Anderung der Manifoldbreite
und -héhe ahnlich. Eine um 66 % des Referenzwertes verringerte Kanalseitenabmessung lasst
die Ungleichmé&Bigkeit der Medienverteilung auf einen Wert von V* =25 % ansteigen.

Bei der Variation des Seitenverhéltnisses von Kanalbreite zu Kanalhdhe ist die Manifoldflache
konstant. Entspricht die Kanalbreite der Kanalhéhe wird der Grad der Ungleichverteilung
minimal. Dem Diagramm kann entnommen werden, dass das Seitenverhéltnis der Kanéle einen
vernachlassigbaren Einfluss auf die Verteilung hat. Dies kommt der Zellenauslegung zugute, da
durch die freie Wahl der Manifoldgeometrie der Bauraum der Bipolarplatten optimal genutzt
werden kann.
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Bild 5.9: Sensitivitatsanalyse der EinflussgréBen auf die Medienverteilung im Zellstapel
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Wie die Ergebnisse der Variation von Kanalbreite und —hdhe vermuten lassen, hat die
Anderung der Manifoldflache einen vergleichbar groBen Einfluss auf die Medienverteilung. Bei
der Berechnung ist das Seitenverhéltnis entsprechend dem des Referenzdesigns konstant. Bei
einer Verringerung der Kanalflachen des Referenzdesigns um 66 % steigt V * um 21 Prozent-
punkte auf 24,4 %, wahrend eine 66 %-ige VergréBerung zu einer Verbesserung um 2 Prozent-
punkte fihrt.

Der Abstand zwischen zwei Zellen hat einen unwesentlichen Einfluss auf die Medienverteilung.
In dem betrachteten Variationsbereich betrégt die Anderung des Grades der Ungleichverteilung
weniger als 1 Prozentpunkt.

Zusammenfassend lasst sich feststellen, dass ein im Vergleich zu den Druckverlusten in den
Manifolds hoher Zelldruckverlust eine gleichméBige Medienverteilung im Stack bewirkt. Somit
kann die Medienverteilung effektiv entweder durch eine geringe Strdmungsleitfahigkeit in den
Zellen oder durch eine groBe Manifoldflache homogenisiert werden. Da die Strémungsleitfahig-
keit gewdhnlich durch eine Optimierung der Zellstromungsstruktur vorgegeben ist und beziiglich
des Gesamtsystemwirkungsgrades mdglichst gering sein sollte, erfolgt die Bestimmung der
Medienverteilung durch die Wahl der Manifoldgeometrie.
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Bild 5.10: Grad der Ungleichverteilung als Funktion des Manifoldflachenverhaltnisses

Alle bisherigen Betrachtungen gehen von einer identischen Verteiler- und Sammlerkanalgeo-
metrie aus. Die Medienverteilung kann neben den in der Sensitivitdtsanalyse identifizierten
Parametern auch stark durch das Flachenverhaltnis der beiden Manifolds zueinander beein-
flusst werden. Das in Bild 5.10 eingefiigte Diagramm zeigt, wie die Medienverteilung in dem U-
formig durchstromten Zellstapel von dem Flédchenverhéltnis abhé&ngt. Das Flachenverhaltnis
wird variiert, wéhrend entweder die Verteiler- oder die Sammlerkanalgeometrie der des Re-
ferenzmanifolds entspricht. Das Referenzdesign befindet sich bei dem Kanalflachenverhéltnis
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von 1. Aufféllig ist, dass der Grad der Ungleichverteilung im Wesentlichen durch die Flache des
Sammlerkanals bestimmt wird. Dies bestatigt auch eine theoretische Betrachtung in [83]. Das
Flachenverhéltnis wird daher bei konstanter Verteilerkanalfldche variiert. Im groBen Diagramm
in Bild 5.10 sind zusétzlich die Abhangigkeiten fiir unterschiedliche Verteilerkanalflichen auf-
getragen. Bei der U-Strdmung wird fiir gleich groBe Manifolds die erste Zelle im Stapel am
besten mit Reaktanden versorgt. Verschiebt sich das Verhaltnis der Manifoldflachen zugunsten
einer gréBeren Sammlerkanalflache liegt am Stapelende der héchste Zellvolumenstrom vor. Der
Punkt des geringsten V * zeichnet sich dadurch aus, dass der Zellvolumenstrom fiir die erste
und letzte Zelle des Stapels gleich ist und im Mittelbereich des Stapels der minimale Zell-
volumenstrom auftritt. Dieser Punkt des minimalen Grades der Ungleichverteilung liegt bei den
aufgetragenen Verlaufen bei einem Flachenverhélinis von A; /A, 2. Die Minima der einzel-
nen Verldufe in Bild 5.10 lassen sich durch eine potentielle Regressionsfunktion (strichpunk-
tierte Linie) beschreiben. Es zeigt sich, dass sich der minimale Grad der Ungleichverteilung mit
geringer werdender Manifoldflache zu einem geringfligig gréBeren Manifoldflachenverhaltnis
verschiebt. Diese Ergebnisse bestatigen den Richtwert, die Flache des Verteilerkanals halb so
groB wie die des Sammlerkanals auszufihren, um die gleichméBigste Verteilung zu erhalten
[85, 95]. Am Beispiel des Referenzdesigns zeigt sich, dass ein verédndertes Manifoldflachenver-
haltnis eine Verringerung des Grades der Ungleichverteilung um bis zu 90 % ermdglicht. Dies
geht allerdings mit einer VergréBerung der Summe aus Verteiler- und Sammlerkanalflache um
circa 50 % einher.
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Bild 5.11: Bestimmung der minimalen Manifoldflache fir V*=5%

Eine Brennstoffzelle beziehungsweise eine Bipolarplatte unterteilt sich in eine elektrochemisch
aktive Flache, eine Dichtflache und eine Querschnittflache der Manifolds. Ein optimiertes Leis-
tungsvolumen erfordert eine minimierte Dicht- und Manifoldflache. Fir einen geforderten maxi-
malen Grad der Ungleichverteilung von V *=5 % wird in Bild 5.11 die minimale Manifoldflache
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unter Referenzbedingungen ermittelt. Die Manifoldflache versteht sich in diesem Fall als die
Summe der Flachen eines Verteiler- und eines Sammlerkanals. Der Verlauf der Abhangigkeit
entsteht unter Variation der Verteiler- und Sammlerkanalflache. Das Seitenverhaltnis aus Breite
und Héhe der Kandle ist konstant und entspricht dem des Referenzdesigns. Der Einfluss eines
variierenden Seitenverhéltnisses auf die Ergebnisse kann als vernachlassigbar angesehen
werden. Ebenfalls ist in Bild 5.11 der Gesamtdruckverlust in dem Zellstapel aufgetragen. Wie in
Bild 5.10 gezeigt, kann durch unterschiedliche Flachenverhéltnisse (A, / A, ) der gleiche Grad
der Ungleichverteilung erzielt werden. Dies erklart die beiden Aste des Verlaufs in Bild 5.11.
Beide Aste treffen sich in dem Punkt, in dem der Verlauf des Grades der Ungleichverteilung in
Abhangigkeit des Flachenverhéltnisses sein Minimum bei V * =5 % erreicht. Dieser Punkt kann
ebenfalls durch Extrapolation der potentiellen Regressionsfunktion der Minima aus Bild 5.10
ermittelt werden. Bezogen auf das Referenzdesign kann in diesem Auslegungspunkt die
Manifoldflaiche um mehr als 50 % verringert werden. Bedingt durch die kleineren Manifolds
erhoht sich der Gesamtdruckverlust in dem Zellstapel um 3 mbar auf knapp 15 mbar. Da sich
diese Zunahme des Druckverlustes um ungeféhr 30 % auf einem geringen Absolutniveau
vollzieht, Uberwiegen die Vorteile der geringeren Manifoldflache bei Weitem. Sollte bei der
Konstruktion nicht der Punkt der minimalen Manifoldflache gewahlt werden, so ist bei gleicher
Gesamtflache der untere Ast aus Bild 5.11 vorzuziehen. Dort reagiert der Zellstapel bei
Anderung des Massenstroms beziiglich V * weniger sensibel.

5.3 Kennzahlenbasierte Beschreibung der Medienverteilung

Im Folgenden wird ein Werkzeug entwickelt, welches bereits in der Grobauslegungsphase eines
Brennstoffzellenstapels mit geringem Rechenaufwand Aussagen Uber die zu erwartende
Medienverteilung zuldsst. Dazu werden die Berechnungsvorschriften des 1D-Ansatzes in eine
dimensionslose Form Uberfiihrt. Die dimensionslose Formulierung erlaubt, den Grad der Un-
gleichverteilung in einem Zellstapel in verallgemeinerter Form mittels dimensionsloser Kenn-
zahlen zu bestimmen. Diese Kennzahlen ergeben sich aus den Betriebsparametern und Geo-
metriedaten des entsprechenden Anwendungsfalls. Die allgemeingultigen Ergebnisse werden
fir ausgewdhlte Anwendungsfélle in graphischer Form in Abh&ngigkeit dieser Kennzahlen
prasentiert. Am Ende des Kapitels wird eine analytische Formel vorgestellt, die Uber einen
weiten Bereich der EinflussgroBen Aufschluss darliber gibt, ob der Grad der Ungleichverteilung
in einem Zellstapel Gber oder unter dem Grenzwert V * =5 % liegt.

5.3.1 Definition dimensionsloser Kennzahlen

Zur Verallgemeinerung der Berechnung der Medienverteilung werden die in Kapitel 5.1.1
beschriebenen Gleichungen in dimensionsloser Form formuliert. Die kennzahlenbasierte Be-
schreibung ist im Weiteren auf den Fall identischer Verteiler- und Sammlerkanalgeometrie
(A, Ay)beschréankt. Die Betrachtung kann prinzipiell auf eine zwischen Verteiler- und Samm-
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lerkanal unterschiedliche Geometrie ausgeweitet werden. Allerdings erschwert die steigende
Anzahl an Kennzahlen eine graphische Aufbereitung der Ergebnisse.
Folgende dimensionslose Variablen werden eingefiihrt:

~ou, A . m,,
V, = ’V Lomit Vy=—=u,-A,; i=1..(4-N, +2); j=Manifold, Zelle Gl. 5.16
0 P

ﬁge:.i = B GI 517

Die Gleichungen 5.16 und 5.17 beschreiben den dimensionslosen Volumenstrom beziehungs-
weise den dimensionslosen Gesamtdruck an einem Knotenpunkt (siehe Bild 5.2). Der Referenz-
volumenstrom V, entspricht dem Volumenstrom am Stapeleintritt. N, bezeichnet die Anzahl
der Einzelzellen im Zellstapel. Der Referenzdruck im Nenner der Gleichung 5.17 entspricht dem
dynamischen Druck am Stapeleintritt. Mit Hilfe der beiden dimensionslosen Variablen wird das
gesamte Gleichungssystem in eine dimensionslose Form Uberfiihrt. Exemplarisch sind die
Gleichungen 5.2, 5.5 und 5.10 in dimensionsloser Form angegeben.

~

V, -V, -V, =0 Gl. 5.18

Gleichung 5.18 zeigt die dimensionslose Kontinuitatsgleichung. AuBer den dimensionslosen
Variablen sind keine weiteren EinflussgréBen enthalten. Die erweiterte Bernoullische Gleichung
(Gleichung 5.5) lautet in dimensionsloser Schreibweise

e 4 . i
PR SN2 TN | (SR S LU} B B YIUS) L A
p[{@;-yl pgm,} 1 ' Reo‘dh)_d’vi ‘}l i I{e0 dhy([’v

T LS ' Gl. 5.19
o ‘; m o .dlv
_V12 Iy T% =0 mit Re, — g ThydV
Vi Av "M

Die Berechnung des Druckverlusts in den Einzelzellen nach Gleichung 5.10 wird umgeformt zu

~ A : . mges :

(Pruss = Pruss )i Leit, -—551 =V, =0 Gl. 5.20
Die Gleichungen des gesamten Gleichungssystems beinhalten drei unterschiedliche dimen-
sionslose Kennzahlen. In den Gleichungen 5.19 und 5.20 sind diese Kennzahlen mit einer ge-
strichelten Linie umrandet. Unter Vernachlassigung der konstanten Faktoren lauten die Kenn-

zahlen

it

Ay Vo

. . = 2 .
m,, - Leit, — p-ug - Leit,

Kennzahl 1: 11, = Gl. 5.21
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dhyd l
L9

Kennzahl 2: 11, =Re,- Gl. 5.22

hyd ) dhw] )
Kennzahl 3: 11, := Reo( l“ ] =(4 Re, - ; ] Gl. 5.23
In diesen Kennzahlen sind folgende EinflussgroBen enthalten: Gesamtmassenstrom (m,, ),
Strdmungsleitfahigkeit der Zelle ( Leit, ), dynamische Viskositat ( ), Manifoldbreite und —héhe
(b,h), Zellabstand (/). Die Wahl der dimensionslosen Variablen (Gleichung 5.16, 5.17) offen-
bart, dass die durchstrémte Querschnittsflache einer Einzelzelle (A, ) keine EinflussgréBe bei
der Berechnung der Volumenstromverteilung darstellt.
Eine verallgemeinerte Berechnung der Medienverteilung in einem Zellstapel ist nur méglich,
wenn die geometrische Ahnlichkeit der untersuchten Stapel gewahrleistet ist [96]. Die geo-
metrische Ahnlichkeit erfordert, dass die zu vergleichenden Stapel dieselbe Anzahl an Einzel-
zellen besitzen. Als vierte Kennzahl wird daher eingefiihrt:

Kennzahl 4: ,: N, Gl. 5.24

Die Bedeutung der vier Kennzahlen ist im Folgenden noch einmal zusammengefasst:
beschreibt das Verhaltnis aus Volumenstrom und Druckverlust in einer Zelle und ist
somit ein MaB fir die bei der Durchstrémung der Zelle auftretenden Druckverluste. Eine

1

fihren zu einem hdéheren Zellvolumenstrom bei geringerem Druckverlust, wéhrend ein
héherer Gesamtvolumenstrom im Stapel dieses Verhaltnis verschlechtert.
leitet sich aus dem Anteil der durch laminare Reibungseffekte verursachten Druckver-

zur ,Streckung” der Strémungsleitung zwischen zwei Zellen (dj,/!) und direkt propor-
tional zum Beiwert, der den nicht-kreisférmigen Mani

GroBe Reynoldszahlen, insbesondere eine geringe Viskositat des Fluids, und kurze
Zellabstande bei groBen Manifoldquerschnittsflachen verringern die Druckverluste
beschreibt den Anteil der durch turbulente Effekte verursachten Druckverluste. Wieder
sind die Verluste umgekehrt proportional zum Verhéltnis der Manifoldquerschnittsflache
zum Zellabstand. GemaRB der Theorie turbulenter Rohrstrémungen sind die turbulenten
Druckverluste umgekehrt proportional zur vierten Wurzel der Reynoldszahl.
gewdhrleistet die geometrische Ahnlichkeit der Zellstapel

Ahnlichkeit unterschiedlicher Systeme liegt vor, wenn alle vier ermittelten dimensionslosen
Kennzahlen identisch sind. Fiir den Grad der Ungleichverteilung ergibt sich

V* — ‘/max _Vmin — ‘/max _‘/min mlt ‘;
- V - 2 max/ min
max \%

max

= f(I1,,11,,11,,11,) Gl. 5.25
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5.3.2 Ergebnisse der kennzahlenbasierten Betrachtung

Das Gleichungssystem in dimensionsloser Form wird fiir verschiedene Kombinationen der Ein-
flussgréBen Uber einen weiten Bereich der Kennzahlen gelést. Die verallgemeinerten Ergeb-
nisse fir den Grad der Ungleichverteilung werden als Funktion der Kennzahlen | und
aufgetragen. Die Kennzahlen , und , sind in den Darstellungen entsprechend konstant.
Bei Kenntnis der zur Bildung der Kennzahlen bendtigten Einflussparameter kann mit Hilfe der
Diagramme direkt auf den zu erwartenden Grad der Ungleichverteilung in einem beliebigen
Zellstapel geschlossen werden.
Fir einen aus 50 Zellen bestehenden Stapel ( ,=50) sind in Bild 5.12 die Verlaufe fir unter-
schiedliche Ungleichverteilungen V * abgebildet. Wie in der Literatur Gblich, ist die implizit die
Euler-Zahl enthaltende Kennzahl | (ber der von der Reynolds-Zahl abhangigen Kennzahl
, aufgetragen. Die den Rechnungen zugrunde liegende Kennzahl , hat den fir Brennstof-
zellenanwendungen realistischen Wert von 3=1O7. Nach Gleichung 5.23 ergibt sich der Wert
3=107 beispielsweise fir einen Zellstapel mit einem hydraulischen Manifolddurchmesser von
d,,,=20 mm, einem Zellenabstand von /=4 mm und einer Reynoldszahl am Stapeleintritt von

Re, =16000.
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Bild 5.12: Kurven konstanter Ungleichverteilung im II, - IT, -Diagramm fir einen aus 50 Zellen

bestehenden Stapel (Kennzah! IT, = 10")

Der hyperbelférmige Verlauf der Kurven zeigt, dass die Medienverteilung ungleichmaBiger wird,
wenn bei konstanter Kennzahl , die Kennzahl | verringert wird. Oberhalb der Kurve
V *=5 % liegt das Gebiet der homogenen Reaktandenverteilung (V, =m,, /(p-N,)).
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Der dimensionslose Druckverlust in den Zellen ist definiert als:

A
Ap, =Pz Gl. 5.26
Yo
Unter Verwendung von Gleichung 5.10 zeigt sich, dass der dimensionslose Druckverlust bei
homogener Verteilung proportional zu der Kennzahl | ist:
mg(‘S
“N,)- Lei A;
Ap, =z (o NZ).ze”Z . Lo Gl. 5.27
0 Vo 0 Vo Ny -m,, -Leit, N,
Ay Ay

In dem Gebiet der homogenen Reaktandenverteilung ist der dimensionslose Druckverlust in
den Zellen p, fur alle Zellen gleich groB. In Bild 5.12 sind in diesem Gebiet Kurven gleichen
Zelldruckverlustes durch gestrichelte Linien dargestellt.

Neben dem Druckverlust in den Zellen ist bei der Auslegung eines Zellstapels der zu
erwartende Gesamtdruckverlust von Interesse. Flr den dimensionslosen Gesamtdruckverlust

gilt

Gl. 5.28

A
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Bild 5.13: Dimensionsloser Gesamtdruckverlust im IT, -II, -Diagramm
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Der Gesamtdruckverlust p,, in dem Zellstapel ergibt sich aus der Differenz des Drucks am
Stapeleintritt und —austritt. In Bild 5.13 ist der dimensionslose Gesamtdruckverlust fur U-férmig
durchstrémte Zellstapel im - ,-Diagramm dargestellt. Aus Griinden der Ubersichtlichkeit
werden die einzelnen Berechnungspunkte nicht mehr dargestellt, sondern nur die sie verbin-
denden Linien gezeigt.

In Kapitel 5.2, Seite 97, ist definiert worden, dass eine homogene Medienverteilung vorliegt,
wenn V*<5 % ist. Die Auslegung eines Brennstoffzellenstapels sollte daher in der N&he des
Verlaufs der Kurve V * =5 % erfolgen. Um einen geringen Gesamtdruckverlust in dem Zellstapel
zu realisieren, sollte die Kennzahl | so klein wie mdglich sein. Eine kleine Manifoldflache stellt
sich bei kleinen Werten der Kennzahl , ein. Aus diesen Uberlegungen folgt, dass sich der
optimale Auslegungspunkt an der Stelle befindet, an der die Kurve V *=5 % in den horizontalen
Verlauf Gbergeht.
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Reynolds-Zahl am Stapeleintritt (Reo)

Bild 5.14: Abhangigkeit der Kennzahl IT, von der Reynolds-Zahl fiir verschiedene Grade der

Ungleichverteilungen V *

Dem Kurvenverlauf in Bild 5.13 ist zu entnehmen, dass bei konstantem Grad der Ungleichver-
teilung die die Euler-Zahl enthaltende Kennzahl | ab einem bestimmten Wert von , keine
Funktion mehr von , ist. Der Verlauf legt die Vermutung nahe, dass das beschriebene Ver-
halten mit der Reynolds-Zahl, insbesondere dem Ubergang von laminarer zu turbulenter
Strdémung im Eintrittsbereich des Stapels, zusammenhéangt. In Bild 5.14 ist die Kennzahl | als
Funktion der Reynolds-Zahl bei konstantem Grad der Ungleichverteilung aufgetragen. Die obige
Vermutung wird durch Bild 5.14 bestatigt. Das von Kennzahl , entkoppelte Verhalten tritt im
Ubergangsbereich von dem laminaren in das turbulente Strémungsregime am Stapeleintritt auf
(Re, 2300). Zu erkennen ist, dass sich mit steigendem Grad der Ungleichverteilung der
Beginn der Entkopplung zu einer geringeren Reynolds-Zahl verschiebt.
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Bei konstanter Kennzahl , ( ,=107) ist in Bild 5.15 die Abhangigkeit der Kurven konstanter
Ungleichverteilung mit V *=5 % von der Anzahl der Zellen im Stapel aufgetragen. Die Verlaufe
dieser Kurven verschieben sich mit groBer werdender Zellenanzahl nahezu parallel zu héheren
Werten der Kennzahl . Dies bedeutet, dass bei identischen Kennzahlen |, und ,der
Stack mit der gréBeren Zellenanzahl eine ungleichméBigere Medienverteilung aufweist. Dieser
Einfluss ist bereits in der Sensitivitdtsanalyse in Kapitel 5.2 identifiziert worden.
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Bild 5.15: Kurven konstanter Ungleichverteilung (V*=5% ) im II, -II, -Diagramm fiir Stapel mit
unterschiedlicher Zellenanzahl

Fir zwei ausgewahlte Zellenanzahlen, 20 und 50 Zellen, sind in Bild 5.16 Kurven konstanter
Ungleichverteilung mit V *=5 % flr unterschiedliche Werte der Kennzahl , dargestellt. Die
Kennzahl , wird in dem fiir Brennstoffzellenanwendungen realistischen Bereich  ,=10°-10°
variiert. Der linear abfallende Teil der Kurven stellt sich als unabhéngig von der Kennzahl
heraus. Der Punkt, an dem die Kurven gleicher Ungleichverteilung in den horizontalen Verlauf
Ubergehen, verschiebt sich mit steigender Kennzahl , zu gré6Beren Werten der Kennzahl | .
Insgesamt kann die Abhangigkeit der Kurvenverlufe von der Kennzahl , als gering einge-
stuft werden.
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Bild 5.16: Verlauf der Kurven konstanter Ungleichverteilung mit V*=5% in Abhangigkeit der Kennzahl
I1, far zwei verschiedene Zellenanzahlen

Bezlglich der Z-férmigen Strdmungsfiihrung stellt sich ein zu der U-Strdmung qualitativ &hn-

licher Verlauf der Abhangigkeiten von V * ein. Im Anhang ist in Bild 13.2 fur einen aus 50

Zellen bestehenden Stapel der Verlauf unterschiedlicher Grade der Ungleichverteilung gezeigt.

Bei der Z-Strémung ist die Abh&ngigkeit des Grades der Ungleichverteilung von der Kennzahl
, vernachlédssigbar. Ebenso ist die Abhangigkeit des Verlaufes von V * von der Zellenanzahl

N, vernachléssigbar, wenn /N, Uber ,/N, aufgetragen wird. Bild 13.3 zeigt fir die Z-

férmige Stréomungsfihrung den Verlauf des dimensionslosen Gesamtdruckverlustes im | -
, -Diagramm.

In Bild 5.17 sind die Verlaufe von V*=5% im - ,-Diagramm fur den U- und Z-férmig
durchstromten Zellstapel mit 50 Zellen gegenlbergestellt. Der Vergleich zeigt, dass die Kurven
zwar zueinander verschoben, in ihrem Verlauf ansonsten aber nahezu deckungsgleich sind.
Der Verlauf der Kurve ist bei der Z-Strémung parallel zu einem gréBeren Wert der Kennzahl |
und einem kleineren Wert der Kennzahl , im Vergleich zur U-Strémung verschoben. Dies
erklart den Unterschied im Grad der Verteilung zwischen den beiden Strémungsfiihrungen bei
gleichen Kennzahlen. In Bild 5.17 kennzeichnet die strichpunktierte Linie den Wert der
Kennzahl , ( , 1500), bei dem sich die Verlaufe der Kurven fiir beide Strémungsfihrun-
gen schneiden. Sind alle Kennzahlen identisch, ist in dem Gebiet links der Linie der Grad der
Ungleichverteilung fir einen Z-férmig durchstrémten Zellstapel geringer als fur einen U-férmig
durchstrémten. In dem Gebiet rechts der Linie ist entsprechend die U-férmige Strémungs-
fihrung aufgrund der besseren Medienverteilung zu bevorzugen.
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Bild 5.17: Vergleich der Kurven konstanter Ungleichverteilung (V*=5% ) fir den U- und Z-férmig
durchstrémten Zellstapel

5.3.3 Formel zur Bewertung der Medienverteilung im Zellstapel

In Kapitel 5.3.1 sind vier Kennzahlen identifiziert worden, die fur die Bestimmung des Grades
der Ungleichverteilung relevant sind. Eine graphische Prasentation der verallgemeinerten Be-
rechnungsergebnisse in Abhangigkeit dieser Kennzahlen ist nur fir ausgewéahlte Kennzahlkom-
binationen mdglich. In diesem Kapitel wird daher eine analytische Formel angegeben, die tUber
einen weiten Bereich der EinflussgréBen Aufschluss dariiber gibt, ob der Grad der Ungleich-
verteilung in einem Zellstapel Gber oder unter einem bestimmten Grenzwert liegt. Als Grenzwert
wird wiederum ein Grad der Ungleichverteilung von maximal 5 % ausgewahlt.

Liegen bei der Auslegung eines Zellstapels die Geometriedaten und die Betriebsparameter fest,
kénnen daraus die Kennzahlen | , gebildet werden. Die von den Kennzahlen abhangigen
Ungleichungen 5.29 und 5.30 erlauben eine direkte Bewertung, ob die zu erwartende Medien-
verteilung im Zellstapel homogen (V* <5 %) sein wird oder die Auslegung des Zellstapels noch
entsprechend zu modifizieren ist.

log IT, —log II, 20 = V*¥<5% Gl. 5.29

V#=59

log T, —log I, <0 = VE>5% Gl. 5.30

V#=59

Der Term log I1,|,,_;,, beschreibt in Abhéngigkeit der Kennzahlen , die Berechnungs-
ergebnisse des 1D-Ansatzes fur einen Grad der Ungleichverteilung von V *=5%. Die
logarithmische Formulierung ist aufgrund der im vorherigen Kapitel verwendeten doppelt-
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logarithmischen Achsenskalierung der Diagramme (Bild 5.12 bis Bild 5.17) gewdhlt. Die in
diesen Diagrammen abgebildeten Kurven konstanter Ungleichverteilung kénnen mathematisch
durch Hyperbeln der Form

a a,-a
y=—-( (x-a,)’ +a, —x)+¥+a4 ; a,,a,,a,,a, : Konstanten Gl. 5.31

beschrieben werden. Diese hyperbolische Ausgleichfunktion wird zur Beschreibung des Terms
log II,

yesq, Vve€rwendet. Die von den Kennzahlen , abhéngige Ausgleichfunktion fur

einen U-férmig durchstrémten Zellstapel lautet:

log(IT,

) =05 [\/(log(ﬂz )—3.45) +0,27 — log(TI, )j +1,725+4
mit Gl. 5.32
a=(~2,76+3.845-10g(IT1,))" ™" 0,05 log(I1,)+ 0,37

Die Ausgleichsfunktion ist in den folgenden Kennzahlbereichen giltig:

. 1el1 —1e7

) lel —1e7

R 1e5-1e9
20-100

4

In diesen Bereichen variiert die Abweichung der Ausgleichsfunktion (Gleichung 5.32) von den
Berechnungsergebnissen des 1D-Ansatzes um weniger als £ 1 Prozentpunkt um den Grad der
Ungleichverteilung von V *=5 %. Werden die Bereichsgrenzen uberschritten, sind geringfigig
gréBere Abweichungen zu erwarten.

Far die Z-férmige Strémungsflihrung ist die entsprechende analytische Formel im Anhang
(Gleichung 13.7) aufgefiihrt. Die Formel ist in dem gleichen Kennzahlenbereich gultig wie die
Formel fur die U-Strémung.

5.4 Zusammenfassung

Ein optimierter Zellbetrieb erfordert eine homogene Verteilung der Medien auf die Einzelzellen
des Stapels. Es wird ein analytischer, eindimensionaler Berechnungsansatz zur Bestimmung
der Medienverteilung in einem Zellstapel entwickelt. Dieser Ansatz beschreibt den Zellstapel
durch ein hydraulisches Widerstandsnetzwerk. Neben den Rohrreibungsverlusten in den Mani-
folds werden auch die Verluste beriicksichtigt, die aufgrund der Strémungsverzweigung ent-
stehen. Zur Validierung des analytischen Modells wird ein numerisches Verfahren verwendet,
das mittels dreidimensionaler Simulation der Strémung in einem Zellstapel die Medienverteilung
bestimmt. In beiden Anséatzen findet die in den Zellen stattfindende elektrochemische Reaktion
keine Berlicksichtigung. Der Gesamtmassenstrom sowie die Stoffwerte sind in dem Zellstapel
konstant. Dies erlaubt, die Rechenergebnisse zu verallgemeinern und auf andere technische
Verzweigungssysteme, wie beispielsweise Plattenwarmelbertrager, anzuwenden. Der Druck-
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verlust in den Einzelzellen ist in beiden Ansatzen als proportional zu dem Volumenstrom ange-
nommen.

Far ausgewéhlte Brennstoffzellenanwendungen erfolgt ein Vergleich der Berechnungsergebnis-
se beider Ansétze jeweils fir eine U- und Z-férmige Strémungsfiihrung in dem Zellstapel. Eine
sehr gute Ubereinstimmung der Ergebnisse beider Rechenmethoden wird tiber einen weiten
Bereich der EinflussgroBen erzielt, indem die im 1D-Modell verwendeten Ansatze zur Bestim-
mung der Verzweigungswiderstandsbeiwerte mit einem konstanten Faktor multipliziert werden.
Anhand eines definierten Referenzzellstapels wird mittels einer Sensitivitdtsanalyse der Einfluss
der Geometriegr6Ben und Betriebsparameter auf die Medienverteilung untersucht. Ein még-
lichst groBes Verhalinis aus Zelldruckverlust zu Druckverlust in den Manifolds garantiert eine
gleichméaBige Medienverteilung. Effektiv wird dies durch eine Kombination aus einer geringen
Strémungsleitfahigkeit in den Zellen und groBen Manifoldquerschnittsflachen erreicht.

Aus der Untersuchung des Einflusses einer ungleichmaBigen Medienverteilung auf die Leistung
des Stapels wird ein Richtwert fir die maximal empfohlene Ungleichverteilung im Auslegungs-
punkt abgeleitet. Dieser Wert liegt bei einem maximalen Volumenstromunterschied zwischen
den einzelnen Zellen des Stapels von 5 %. Anhand des Richtwertes wird die Manifoldflache fr
den Referenzzellstapel optimiert. Dabei zeigt sich, dass die Medienverteilung hauptséchlich
durch die GréBe der Querschnittsflache des Sammlerkanals beeinflusst wird. Bei einem Fla-
chenverhéaltnis zwischen Sammler- und Verteilerkanal von ungefahr 2 liegt die gleichmaBigste
Verteilung vor.

Eine Verallgemeinerung der Rechenergebnisse wird erreicht, indem der eindimensionale An-
satz in eine dimensionslose Form Uberfuhrt wird. Unter der Voraussetzung gleicher Verteiler-
und Sammlerkanalgeometrie werden zur kennzahlenbasierten Bestimmung der Medienver-
teilung in einem beliebigen Zellstapel vier dimensionslose Kennzahlen identifiziert. Diese Kenn-
zahlen sind abhangig von der Zellstapelgeometrie sowie den vorliegenden Betriebsbedingun-
gen. Uber einen weiten Bereich der Kennzahlen werden die Ergebnisse der Berechnungen in
graphischer Form prasentiert. Aus den Diagrammen wird der empfohlene Auslegungsbereich
fir beliebige Zellstapel abgeleitet. Ebenfalls wird gezeigt, bei welcher Kennzahlkombination
eine U- oder Z-férmige Stromungsfihrung in dem Stapel zu bevorzugen ist.

Im letzten Kapitel entsteht eine Formel, die die Bewertung der Medienverteilung in Abh&ngigkeit
der dimensionslosen Kennzahlen erlaubt. Der Giiltigkeitsbereich der angegeben Formel er-
streckt sich Uber einen weiten fir Brennstoffzellenanwendungen relevanten Bereich der Ein-
flussgréBen.
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Im Auslegungspunkt einer wasserstoffbetriebenen PEFC liegt bei einer Zellspannung von
700 mV der auf den Brennwert bezogene elektrische Wirkungsgrad bei ungeféhr 50 %. Die bei
der elektrochemischen Reaktion in der Brennstoffzelle freigesetzte Energie spaltet sich
demnach ann&hernd zu gleichen Teilen in elektrische und thermische Energie. Im stationédren
Betrieb muss der durch die irreversiblen Zellverluste entstehende Warmestrom aus der Zelle
abgefiihrt werden. Einen Uberblick iiber Warmemanagementkonzepte in einem Zellstapel gibt
Bild 6.1.

‘ Wérmemanagement ‘ Legende:
passive Kiihlung
‘ thermische Isolation H Kuhlung ‘
freie Konvektion ‘erzwungene Konvektion‘ Strahlung ‘ Wasserverdampfung ‘

‘ Kathodenluft HUmgebungsIuﬁ‘ Produktwasser

|Kahirippen| |Kihizellen| [Kihlrippen| | Kahizellen |

Bild 6.1: Warmemanagement in PEFC

Die Wahl des Warmemanagementkonzeptes ist hauptsachlich von der Leistungsklasse der
Brennstoffzelle abhangig. Im Folgenden werden die unterschiedlichen Konzepte Brennstoffzel-
len in einem Leistungsbereich von wenigen Watt bis zu mehreren Kilowatt zugeordnet.

Eine thermische Isolation der Brennstoffzelle wird benétigt, wenn die produzierte Warme im
Zellstapel nicht ausreicht, um die gewlinschte Betriebstemperatur sicherzustellen. Dies ist der
Fall bei Brennstoffzellen mit einer Leistung im Wattbereich.

Die Wéarmeabfuhr Uber freie Konvektion, Produktwasserverdampfung und Strahlung wird als
passive Klhlung bezeichnet, da keine aktiven Bauteile wie beispielsweise Lifter zum Einsatz
kommen. In Brennstoffzellen mit einer Leistung von weniger als 100 W kann die Warmeabfuhr
ausschlieBlich Uber passive Klhlung realisiert werden [97].

Ist die Warmeabfuhr Uber passive Kihimechanismen fir einen isothermen stationdren Betrieb
nicht mehr ausreichend, kann die mit Hilfe eines Lifters im Uberschuss zugefiihrte Kathodenluft
zur Kuhlung beitragen. Nach [97] ist diese Kihlungsart auf Brennstoffzellen beschrénkt, bei
denen weniger als =25 % der produzierten Warme (ber die Kathodenluft abgefihrt werden
muss. Somit ist diese Art der Kiihlung fir Brennstoffzellen bis zu einer Leistung von maximal
200-300 W geeignet. Der in diesem Fall zur Warmeabfuhr benétigte Luftstéchiometriekoeffizient
von 20 erfordert eine spezielle Elektrodentechnik, durch die die Austrocknung der Membran
zu verhindern ist [98].
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Steigt der aus dem Zellstapel abzufihrende Wé&rmestrom weiter, muss aus oben genanntem
Grund ein von der Kathodenluft separiertes Kihlfluid vorgesehen werden. Bis zu einer elek-
trischen Leistung von circa 2 kW wird der Zellstapel Uber Kihlrippen oder Kihlzellen aus-
schlieBlich mit Umgebungsluft aktiv gekihlt. Nachteilig wirkt sich bei externen Kuhlrippen der
aufgrund der geringen Bipolarplattendicke geringe laterale Warmetransport aus, der in groBen
Temperaturgradienten innerhalb der Zelle resultiert. Zur Verringerung dieser Temperaturgra-
dienten durch lateralen Warmetransport empfiehlt sich der Einsatz von Kiihlzellen, die zwischen
den Zellen angeordnet sind. Luft besitzt im Vergleich zu Wasser eine geringe spezifische
Warmekapazitat. Sowohl beim Einsatz von Kihizellen als auch bei externen Kiihlrippen zeich-
net sich im Allgemeinen die Luftkihlung daher durch verhaltnismaBig groBe Temperatur-
gradienten aus. Dies erhdht die Gefahr, dass Strdmungskanéle oder Bereiche der Diffusions-
schicht in den Zellen durch auskondensierendes Produktwasser verstopft werden und groBe
Zellflachen nicht im optimalen Temperaturbereich arbeiten.

Im Leistungsbereich zwischen 2 kW und 10 kW sind sowohl luft- als auch wassergekuhlte Zell-
stapel denkbar. Hier ist die Kihlungsart abh&ngig von der Anwendung der Brennstoffzelle.
Oberhalb von 10 kW erfolgt die Warmeabfuhr Uber einen Wasserkreislauf. Wassergekuhlte Zell-
stapel benétigen zusétzlich einen Warmeubertrager, der die Warme an die Umgebung abfiihrt.
Um parasitdre Stréme und Elektrolyse in dem Zellstapel zu verhindern, muss deionisiertes
Wasser mit geringer elektrischer Leitfahigkeit verwendet werden. Dies erfordert den Einsatz von
lonenaustauschern im Brennstoffzellensystem.

Die vorliegende Arbeit ist fokussiert auf Brennstoffzellen der 5 kW Leistungsklasse. In diesem
Leistungsbereich kénnen sowohl wasser- also auch luftgekihlte Zellstapel zum Einsatz kom-
men [99]. Das folgende Kapitel stellt beide Kuhlungsarten fir einen 5 kW Zellstapel gegentber
und bewertet sie. Zuvor wird der Warmestrom bestimmt, der im Auslegungspunkt dieses Zell-
stapels Uber die Kiihlung abzufiihren ist. Am Ende des Kapitels entsteht eine Rechenroutine zur
optimierten Auslegung der Klhlkanalstruktur. Anhand eines Fallbeispiels ermittelt diese Routine
die Kihlkanalstruktur sowie das optimale Verhalinis aus Zellen- zu Kihlzellenanzahl beztglich
der Leistungsverluste und der volumetrischen Leistungsdichte.

6.1 Warmebilanz eines 5 kW Brennstoffzellenstapels

Beispielhaft wird im Folgenden flr einen aus 50 Zellen bestehenden 5 kW Brennstoffzellen-
stapel die Warmebilanz erstellt. Im Auslegungspunkt produzieren die 50 Einzelzellen bei einer
Spannung von jeweils 700 mV eine elektrische Leistung von P,=5 kW. Dies entspricht einem
auf den Brennwert bezogenen Wirkungsgrad von 47 %.

P

aktiv = = GI 61
N, U,

I=i-A

Der produzierte Strom im Auslegungspunkt berechnet sich nach Gleichung 6.1 zu =143 A.
Wird dem Zellstapel das in Kapitel 3.1 vorgestellte Maander-Design mit einer aktiven Flache
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von A, =244 cm? zugrunde gelegt, betragt die Stromdichte =0,585 A/cm? beziehungsweise
die flachenspezifische Leistung 0,41 W/cm?2.

Der Zellstapel soll bei einem Betriebsdruck von 2 bar und einer Betriebstemperatur von 70 °C
arbeiten. Unter diesen Betriebsbedingungen kann die geforderte Zellleistung erzielt werden,
wenn der Ohmsche Flachenwiderstand von 0,17 Qcm? (siehe Kapitel 2.3 und 4.2) auf einen
realistischen Wert von 0,1 Qcm? gesenkt wird. Dies kann beispielsweise durch einen Uber die
Bipolarplattenfliche homogeneren Anpressdruck sowie durch verringerte Ubergangswider-
stdnde erreicht werden.

Fir den bei der elektrochemischen Reaktion entstehenden Warmestrom gilt

med = AmH ‘H,-P,=N,-i-A,, -U,-U, Gl. 6.2
Verdampfung / ) ) Verdampfung /
Kondensation freie Konvektion Kondensation freie Konvektion

2/0

10% 0%i ;2%

durch aktive Kiihlung abzufuhrende Warme durch aktive Kihlung abzufiihrende Warme
|_gRgo
88%/ 98%

relative Feuchte am Zelleintritt: 50% ‘ ‘ relative Feuchte am Zelleintritt: 80% ‘

Bild 6.2: Prozentuale Aufteilung der Reaktionswarme (Q,,,, =557 kW 100 %)

Unter der Annahme, dass das gesamte produzierte Wasser in flissiger Form anfallt
(U,=1,48V), betragt der Warmestrom im Auslegungspunkt 0, , =5,57 kW. Dieser Warme-
strom entspricht in den Kreisdiagrammen in Bild 6.2 100 %. Fir zwei unterschiedliche relative
Feuchten der Reaktanden am Zelleintritt ist in den Diagrammen aufgetragen, in welche
Waérmeanteile sich die produzierte Wéarme aufspaltet. Der Berechnung liegt die Annahme
zugrunde, dass die Reaktandengase beim Eintritt in die Zelle bereits Zelltemperatur haben. Um
einer Schadigung der Membran und einer verringerten ionischen Leitfahigkeit besonders am
Zelleintritt vorzubeugen, werden die Reaktanden vor dem Eintritt in die Zelle befeuchtet (ver-
gleiche Kapitel 4.3.1). In Bild 6.2 sind die entsprechenden Wé&rmeanteile fir eine relative
Feuchte der Gase von 50 % (71, =55 °C) und von 80 % (T;,, =65 °C), bezogen auf die Zelltem-
peratur von 70 °C, quantifiziert. Die Taupunkttemperaturen der Reaktanden sind jeweils auf der
Anoden- und Kathodenseite beim Eintritt in den Zellstapel gleich. Warmeabfuhr durch Strahlung
wird aufgrund der geringen Betriebstemperaturen der Brennstoffzelle vernachlédssigt. Weitere
Annahmen und die fir die Berechnung der Wérmeanteile relevanten Gleichungen sind im
Anhang, Kapitel 13.3, aufgefiihrt. Die verwendeten Betriebsparameter und Geometriedaten sind
in Tabelle 13.3 aufgelistet. In den Darstellungen in Bild 6.2 ist die durch die Anderung der
Waérmekapazitatsstréme bedingte Enthalpiednderung nach Gleichung 13.17 vernachléssigt.

Tau
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Dieser Anteil ist fur die vorliegenden Berechnungen kleiner als 1 % des produzierten Wéarme-
stroms.

Im linken Diagramm in Bild 6.2 ist dargestellt, in welche Anteile sich die Reaktionswarme auf-
teilt, wenn die Reaktandengase der Zelle mit einer relativen Feuchte von 50 % zugeflhrt wer-
den. Demnach werden 10 % des bei der elektrochemischen Reaktion entstehenden Warme-
stroms (ber das verdampfte Produkiwasser aus dem System abgefihrt. Im Fall der Eintritts-
feuchte von 80 % (rechtes Diagramm in Bild 6.2) gleichen sich die zur Verdampfung des Pro-
duktwassers auf der Kathode aufgenommene Warme und die bei der Kondensation von
Wasser auf der Anode freigesetzte Warme aus.

Durch freie Konvektion an den AuBenwéanden des Zellstapels verlassen in beiden betrachteten
Beispielen circa 2 % der Reaktionswédrme den Brennstoffzellenstapel. Somit ist diese Art der
Warmeabfuhr vernachlassigbar.

Zur Abfuhr der je nach Eintrittsfeuchte der Reaktanden verbleibenden 88 % beziehungsweise
98 % der Reaktionswérme ist eine zuséatzliche aktive Kuhlung mit angepasstem Kuhlzellen-
design erforderlich. Bei angenommenen homogenen Verhéltnissen in dem Zellstapel entspricht
dieser Anteil einem maximalen Warmestrom von circa 110 W, der aus jeder Einzelzelle durch
aktive Kihlung abzufuhren ist. Dieser maximale Warmestrom, der pro Zelle abzufiihren ist, wird
im Weiteren verwendet, um einen Vergleich zwischen luftgekiihlten und wassergekiihlten
Zellstapeln bezilglich der durch die Kiihlung entstehenden Verlustleistung durchzufiihren.

6.2 Verlustleistung durch Kiihlung

Schematisch ist in Bild 6.3 ein Kihlzellendesign mit einem einzigen Kihlkanal dargestellt. Die
im Weiteren verwendeten Geometriebezeichnungen kénnen Bild 6.3 entnommen werden.

| Austritt
Kihimedium

/

\ Flowfieldlange

. 1
Khlkanal aktive Flache

Stegbreite

A 4

Flowfieldbreite

umlenkung

“4— Kanalbreite

Eintritt
Kihimedium

\

\

\

\

\

\
Strémungs—\q‘\

\

\

—

\

\

\

Bild 6.3: Skizze eines Kiihlzellendesigns mit einem Kiihlkanal (N g, =1)
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Die zur aktiven Kiihlung des Zellstapels benétigte Leistung wird als Verlustleistung bezeichnet.
Die Verlustleistung setzt sich aus einem Anteil, der durch die Ohmschen Verluste bei der
Leitung des Stroms durch die Kiihlzellen bedingt ist, sowie einem Anteil, der durch die Férde-
rung des Kiihimediums entsteht, zusammen.

P P, P

Verlust ,Kiihl. Verlust,Strom Liifter | Pumpe

Gl. 6.3

Die Verlustleistung durch Stromleitung in der Kihlzelle P, beinhaltet einen Anteil des in

Verlust,Strom
und quer zur Hauptstromrichtung flieBenden Stroms. Ubergangswiderstinde bleiben unberiick-
sichtigt.

P,

Verlust ,Strom PSrmm,pamllel PStrom,qu(’r

Gl. 6.4

Fir die Verlustleistung, die durch den in Hauptstromrichtung (z-Richtung) und damit normal zur
Bipolarplattenebene flieBenden Strom bedingt wird, gilt

h

— KK . 2

PStram,pamllel - ((A A ) : (l : Aakriv)
aiv ~ Agx ) O,

mit Gl. 6.5
Age = Ny Ly by

Demnach berechnet sich der Widerstand aus dem Verhéltnis aus der Kihlkanalhéhe h,, zu
dem Produkt aus der stromdurchflossenen Stegflache und der elekirischen Leitfahigkeit des
Kihizellenmaterials . Unter der Annahme, dass der Strom nicht auBerhalb der aktiven
Flache flieBt, ergibt sich die fir die Stromleitung zur Verfligung stehende Stegflache aus der
Differenz der aktiven Flache A, und der Flache der Kihlkanalstruktur A, . Die Flache der
Kuhlkanalstruktur berechnet sich aus dem Produkt aus der Anzahl N, , der Lange [,, und der
Breite b, der Kihlkanale.

Alle Betrachtungen in diesem Kapitel setzen eine homogene Stromdichteverteilung Uber der
aktiven Flache voraus. Unter dieser Annahme muss der Strom, der direkt (ber einem Kihlkanal
produziert wird, quer zur Hauptstromrichtung um den Kihlkanal herum flieBen, um dann durch
einen Steg der Kihlstruktur zur benachbarten Zelle zu gelangen. Im Mittel betrégt die Distanz,
die dieser Strom in der Bipolarplattenebene flieBt, ein Viertel der Kiihlkanalbreite.

Fir die Verlustleistung durch den quer zur Hauptstromrichtung flieBenden Strom gilt

b 1 ,
—— et (- Age) Gl. 6.6
o ( 4 hBPP,bulk Ny Lk 'Gx)) o

hgpp . DEZEIChNEL die Restwandstérke der Bipolarplatte, die von dem quer flieBenden Strom
genutzt werden kann.  steht flir die elekirische Leitféhigkeit in Bipolarplattenebene. Durch
den Vorfaktor 2 in Gleichvung 6.6 wird berticksichtigt, dass der Strom ober- und unterhalb der
Kuhizelle quer flieBen muss, um Uber die aktive Flédche der Einzelzellen eine homogene Strom-
dichteverteilung zu garantieren.
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Die zur Férderung des Kiihimediums aufzuwendende Leistung ist gegeben durch
PLiAfter/Pum]ze = VKM ) Apk’M : ﬂLHﬂe:-/Pum]ze Gl 67

Der Wirkungsgrad des Lufters beziehungsweise der Pumpe ist mit .., ... bezeichnet. Der
Volumenstrom des Kuhlmediums V,,, ergibt sich aus dem aktiv abzufiihrenden W&rmestrom
und der Erwédrmung des Kihlmediums T, .

VI(M = s Gl. 6.8

p-c, ATy,
Der Druckverlust, der entsteht, wenn das Kihimedium den Zellstapel durchstrémt, ist abhé&ngig
von dem vorliegenden Strdmungsregime. Im laminaren Fall gilt

64 l
7'L+§Um 'NUml.] Gl. 6.9

P 2
\P kM lam. y KK ((/) Rey, d hyd KK

Im turbulenten Fall gilt

_ [
AP eyt s, :g'”m{z '(0’3164' (ReKK) o ‘L*‘é,yml. 'NUmL] Gl. 6.10

hyd KK

Der Beiwert ist fir laminare Rohrstrémungen mit Rechteckquerschnitt eine Funktion des

Seitenverhéltnisses aus Breite und Héhe des Kihlkanalquerschnitts [91, p. Lb7]. ,, ist der

Widerstandsbeiwert der Strémungsumlenkungen im Kihlkanal. Hier wird der konstante Wert
um. =2,5 angesetzt. N, bezeichnet die Anzahl der Stromungsumlenkungen innerhalb der

Stromungsstruktur eines Kihlkanals.

Der Umschlag vom laminaren ins turbulente Strdomungsregime vollzieht sich bei einer Reynolds-

Zahl von Re , =2300.

Ugre d, %
Re gy =——"55  mit gy =— Gl. 6.11

v NKK 'bKK 'hKK

6.3 Vergleich der Verlustleistung bei Luft- und Wasserkiihlung

Im Folgenden wird die Verlustleistung berechnet, die durch die jeweilige Kihlungsart bei
unterschiedlichen Kuihlstromungsstrukturen bedingt ist. Wiederum wird das in Kapitel 3.1
beschriebene M&ander-Design als Grundlage fur die Berechnungen gewahit. Die Ldnge und
Breite der Bipolarplatten betragt 240 mm x 160 mm, die aktive Flache 244 cm>.
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Beispiel 1 (EuftkUiRIURG)

Beispiel 2 (Wasserkuhlung)

Beispiel 3 (Wasserkuhlung)
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Bild 6.4: Konstruktionszeichnung der drei Auslegungsbeispiele

Gegenlbergestellt werden die in Bild 6.4 gezeigten drei unterschiedlichen Kihlkanalgeo-
metrien:

Im ersten Auslegungsbeispiel liegt ein luftgekihlter Zellstapel vor. Der Zellstapel wird quer von
der Kihlluft durchstrémt. Die Strémungsstruktur in den Kihlzellen besteht aus 18 parallelen
geraden Kanélen. Die H6he der Kihlkanéle betréagt 5 mm, die Ld&nge 160 mm. Die Kihlkanale
sind in die graphitischen Bipolarplattenelemente integriert.

Das zweite Auslegungsbeispiel entspricht dem in Kapitel 3.1 vorgestellten Kihldesign fir
Wasserkiihlung. Die in die graphitischen Bipolarplattenelemente integrierte Maander-Kuhlstruk-
tur sieht vier serpentinenférmig verlaufende Kanéle vor. Die Kanalbreite betrdgt 3 mm, die
Kanalhéhe 2 mm.

Im letzten betrachteten Auslegungsentwurf ist die wasserdurchflossene Strémungsstruktur der
Kihlzelle nicht mehr in die Bipolarplattenelemente integriert. Zwischen die zwei rickseitig
ebenen Bipolarplattenelemente wird eine Folie aus expandiertem Graphit angeordnet (siehe
Bild 3.5 in Kapitel 3.1). In die Graphitfolie ist die Kihlkanalstruktur in Form von zwei M&ander-
Kanélen eingebracht. Die Kanalbreite betrdgt 5 mm, die Kanalhéhe 1 mm.

Weitere Geometriedaten der unterschiedlichen Auslegungsbeispiele sind in Tabelle 6.1 zusam-
mengestellt.

Tabelle 6.1: Geometriedaten der unterschiedlichen Auslegungsbeispiele

Beispiel 1 Beispiel 2 Beispiel 3
Kuhimedium [] Luft Wasser Wasser
Kuhlkanalanzahl [] 18 4 2
Kuhlkanallange [mm] 160 859 1290
Kihlkanalbreite [mm] 5 3 5
Kuhlkanalhéhe [mm] 5 2 1
Stegbreite [mm] 4 3,3 4
Anzahl der Strémungsumlenkungen | [-] 0 24 36
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Die Berechnungen gehen davon aus, dass sowohl bei der Luftkiihlung als auch bei der Wasser-
kihlung jede der 50 Einzelzellen des Zellstapels gekihlt wird. Zum besseren Vergleich der Er-
gebnisse wird angenommen, dass die Materialeigenschaften der Kihlzellen aus expandiertem
Graphit denen der aus Graphit-Composit-Material entsprechen.

Im Fall der Luftkihlung wird bei der Berechnung der durch die Stromleitung durch die Kihlzelle
entstehenden Ohmschen Leistungsverluste nur die Kihlkanal- und Stegflache beriicksichtigt,
die unterhalb der aktiven Flache liegt. AuBerdem werden die in den Gleichungen 6.9 und 6.10
nicht berticksichtigten Ein- und Ausstrémverluste der Kihlluft unabhangig von dem Volumen-
strom mit 1 mbar angesetzt.

Bei der Wasserkuhlung wird das erhitzte Kuhlwasser Uber Rohrleitungen einem Warmediber-
trager zugefihrt, der die abzuflhrende Warme an die Umgebungsluft abgibt. Diese Umge-
bungsluft wird mit Hilfe eines Llfters durch den Warmelbertrager geférdert. Die Druckverluste
in den genannten Bauteilen sowie die bendtigte elektrische Leistung des Llfters sind bei der
Betrachtung der Gesamtverlustleistung durch die Kihlung zu berlicksichtigen. Vereinfachend
werden beide Einflisse unabhangig von dem Volumenstrom mit jeweils einem Prozent der
elektrischen Leistung abgeschéatzt.

Weitere Vorgaben flr die Berechnungen sind in Tabelle 6.2 aufgefiihrt. Die Stoffwerte sind bei
der mittleren Temperatur des jeweiligen Kiilhimediums eingesetzt.

Tabelle 6.2: Vorgaben zur Berechnung der Verlustleistung

Elektrische Leistung pro Zelle (siehe Kapitel 6.1) : | 100 W]
Stromdichte : 10,585 [A/lem?]
Aktive Flache 1| 244 [cm?]
Aktiv abzuflhrender Warmestrom pro Zelle (siehe Kapitel 6.1) |: | 110 [W]
Wirkungsgrad Lufter (LuftkGihlung) 1 |40 [%]
Wirkungsgrad Pumpe (Wasserkihlung) 130 [%]
Elektrische Leitfahigkeit Bipolarplatte / Kiihlzelle 1 | xy=80; z=40 |[S/cm]
Warmeleitfahigkeit Bipolarplatte / Kiihlzelle 1 |50 [W/(m*K)]
Betriebstemperatur der Zelle 1|70 [*C]
Restwandstarke Bipolarplatte s [mm]

Fir die drei Auslegungsbeispiele ist in Bild 6.5 die prozentuale Verlustleistung durch die
Kuhizellen gemaB Gleichung 6.12 in Abhangigkeit der zuldssigen Kihlmediumerwarmung
dargestellt. Der auf die produzierte elektrische Leistung bezogene prozentuale Leistungsverlust
berechnet sich nach

P, P,

Verlust,Kiihl. __ ~ Verlust,Strom PLi[ﬁer/Pum])e Gl 6 12

P P

el el
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Bild 6.5: Prozentuale Verlustleistung in Abhangigkeit der Erwarmung des Kihimediums fir die
unterschiedlichen Auslegungsbeispiele

Aus dem Verlauf der Abhangigkeit fur die Luftkihlung wird ersichtlich, dass die entstehende
Verlustleistung bei geringer werdender Kuhllufterwdrmung steil ansteigt. Die Verlustleistung
betrégt bei einer zuldssigen Erwarmung von 8 K ungefahr 18 % der produzierten elektrischen
Leistung, bei einer Erwarmung von 20 K nur noch 5 %. Ist die Temperaturspreizung der Kihlluft
groBer als 30 K ist die entstehende Verlustleistung vergleichbar mit der der Wasserkiihlung.
Aufgrund der hohen Leistungsverluste erscheint der Einsatz einer Luftkiihlung bei dem betrach-
teten 5 kW Zellstapel nur sinnvoll, wenn die Kihllufterwédrmung gréBer als 20 K ist.

Bei den Auslegungsbeispielen mit Wasserkuhlung ist der Anteil der durch die Druckverluste in
der Kuhlkanalstruktur bedingten Pumpleistung ab 3 K (Beispiel 1) beziehungsweise ab 6 K (Bei-
spiel 2) vernachlassigbar gering. Die Gesamtverlustleistung ist daher hauptsachlich durch die
Ohmsche Verlustleistung in den Kulhlzellen und die als konstant angenommene Verlustleistung
bedingt durch Rohrleitungen, Warmeulbertrager und Lifter bestimmt. Abh&ngig vom vorliegen-
den Kihlzellendesign scheint eine Kihlwassererwdrmung im Bereich von 2 K bis 8 K als ge-
eignet.

In Tabelle 6.3 ist flr ausgewahlte Erwarmungen der Kihimedien die Gesamtverlustleistung in
die einzelnen Komponenten aufgespaltet. Die gewahlten Kihimediumerwarmungen betragen
bei der Luftkiihlung 30 K, bei den wassergekihlten Zellstapeln 5 K. Bei dem luftgekihlten
Zellstapel ist aufgrund der groBen Kuhlkanalhéhe der gréBte Anteil der Verlustleistung durch die
Stromleitung innerhalb der Kihlkanalstege bedingt. Im Fall der Wasserkiihlung zeigt sich in
beiden Beispielen, dass aufgrund des geringen Kihlwasservolumenstroms die Druckverluste im
Zellstapel den kleinsten Anteil an der Gesamtverlustleistung bedingen. Die maximale Pump-
leistung betragt fir diesen Anteil weniger als 0,3 % der produzierten elektrischen Leistung.



6.4 Auslegungsroutine fiir Kihlkanalgeometrien 123
Tabelle 6.3: Aufspaltung der Verlustleistung in die einzelnen Komponenten
TKM Strom,quer Strom, parallel P Verlust ,Strom p KK P Liifter,Pumpe P Verlust,Kiihl.
(K] [% Pl [% P, [% P.] [mbar] [% Pl [% P.]
Beispiel 1 30 0,67 2,14 2,80 0,25+1 1,03 3,83
Beispiel 2 5 0,2 0,73 0,93 19 0,03+1+1 2,96
Beispiel 3 5 0,69 0,45 1,14 168 0,3+1+1 3,44

Zum Vergleich der bendtigten Bauvolumina der unterschiedlichen Kihlstrukturen wird das Aus-
legungsbeispiel 3 mit der Kiihlkanalhéhe von 1 mm als Referenz definiert. Die angenommene
Hohe einer Einzelzelle ohne Kiihlstruktur betragt 4 mm. Ohne die Endplatten betragt die volu-
metrische Leistungsdichte des Referenzstapel mit 50 gekihlten Einzelzellen 0,52 kW/I. Unter
Verwendung des Auslegungsbeispiels 2 verringert sich die volumetrische Leistungsdichte um
17 % auf 0,43 kW/I. Bei dem luftgekihlten Stapel mit einer Kihlkanalhéhe von 5 mm halbiert
sich im Vergleich zu der Referenz nahezu die auf das Volumen bezogene Leistungsdichte auf
0,29 kWI/I. Trotz der stark verringerten volumetrischen Leistungsdichte des Zellstapels kann die
BaugroBe des Gesamtisystems eines luftgekiihlten Stapels kleiner sein als die der wasserge-
kdhlten Variante. Dies liegt darin begriindet, dass bei der Wasserkihlung zusatzlich ein Wéarme-
Ubertrager vorgesehen werden muss.

Dem Vorteil eines einfacheren und méglicherweise kleineren Systems bei der Luftkiihlung steht
die groBe Temperaturspreizung der Kihlluft gegenliber. Die damit einhergehenden groBen
Temperaturgradienten im Bereich von ungefahr 20 - 30 K in den Einzelzellen bedingen ein auf-
wendiges Wassermanagement. Nur durch eine optimal aufeinander angepasste Strémungs-
fihrung der Reaktandengase und der Kuhlluft kann dem Rechnung getragen werden. Fir die
vorliegende Maander-Flowfieldstruktur ist ein auf Luftkihlung basierendes Kihlkonzept nicht
geeignet. Im Weiteren werden daher ausschlieBlich wassergekiihlte Zellstapel betrachtet.

6.4 Auslegungsroutine flir Kiihlkanalgeometrien

Den Einfluss von Kiihlkanal- und Stegbreite auf die einzelnen Leistungsverlustterme zeigt Bild
6.6 am Beispiel des dritten Auslegungsentwurfs des vorherigen Kapitels. Die Kanalbreite wird
so variiert, dass die Summe aus Kanal- und Stegflache konstant ist. Die Erwédrmung des Kihl-
mediums betragt konstant 5 K. Die Pumpverluste berlicksichtigen ausschlieBlich die Verluste,
die durch den Druckverlust in den Kiihlkanalen entstehen.

Bei steigender Kanalbreite sinken die Druckverluste in den Kandlen und somit verringert sich
die Pumpleistung stetig. Die Ohmschen Verluste durch den quer zur Hauptstromrichtung
flieBenden Strom steigen dagegen mit groBer werdender Kanalbreite, da die Distanz, die dieser
Strom in Bipolarplattenebene flieBt, ebenfalls ansteigt. Da die Klhlkanalhéhe konstant ist,
andert sich die Verlustleistung Py, ... NUr aufgrund der fir die Stromleitung zur Verfligung
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stehenden Stegflache. Die mit abnehmender Stegbreite kleiner werdende Stegflache bedingt
somit einen Anstieg der Verlustleistung.

Stegbreite [mm]
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Bild 6.6: Abhangigkeit der einzelnen Verlustleistungsanteile von der Kanalbreite (AT, =5K)

Die minimale Verlustleistung durch Kihlung stellt sich bei einer Kanalbreite von 3,8 mm ein.
Das Minimum im Verlauf des prozentualen Gesamtverlustes zeigt, dass bereits durch eine
Betrachtung der stromungsbedingten und Ohmschen Verlustleistung ein optimiertes Kiihizellen-
design identifiziert werden kann. Nachfolgend wird eine Auslegungsroutine vorgestellt, die eine

Optimierung der Kuihlzellengeometrie zusatzlich unter warmetechnischen Gesichtspunkten
erlaubt.

Der abzuflihrende Wéarmestrom (siehe auch Gleichung 6.8 und 13.8) ergibt sich aus dem
mittleren Warmeubergangskoeffizienten —, der wérmelbertragenden Kihlkanalflache A,
und der mittleren Temperaturdifferenz zwischen Kanalwand und Kihimedium T, .

Qg = O - Aggyy - AT, Gl. 6.13
Fir die warmelbertragende Flache gilt
Agew Ny 2 by e iy Gl. 6.14

Der mittlere Wa&rmetbergangskoeffizient ist folgendermaBen definiert

g =Nl Gl 6.15
dhy(l,KK
Nu bezeichnet die mittlere Nusselt-Zahl, die Warmeleitfahigkeit des Kiihimediums und

d,,. xx den hydraulischen Durchmesser eines Kihlkanals.
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In einer Brennstoffzelle kann weder von einer konstanten Wandtemperatur (Index ) noch von
einer konstanten Wéarmestromdichte (Index ) ausgegangen werden. Zur Berechnung der
mittleren Nusselt-Zahl bei laminarer Kanalstromung wird daher das arithmetische Mittel der
beiden Grenzfélle fir das vorliegende Aspektenverhéltnis  angesetzt.

Mlum(l): Nulam,lﬁ’ Z +Nulum,q Z Gl. 6.16

Die mittlere Nusselt-Zahl wird konservativ abgeschatzt, indem der aufgrund des groBen Verhalt-
nisses I /d, , x geringe Einfluss des thermischen und hydraulischen Anlaufbereiches des
Kanals vernachléssigt wird. Dadurch wird die mittlere Nusselt-Zahl zu klein und somit die
warmedlbertragende Flache zu groB3 berechnet.

Fir die von dem Aspektenverhéltnis des Kihlkanals abhéangige mittlere Nusselt-Zahl gilt
nach [100]

Nitims ¥ =7.541- 1-2,61- y+497- 7> =5119- 7* +2,702- y* - 0,548 - 1°
mit 0< <1

Gl. 6.17

Nittang X =8,235-1-2,0421- y +3,0853- y*> —2,4765- y°

Gl. 6.18
+1,0578- 7* —0,1861-7°)  mit 0< y<1

Bei turbulenter Kanalstrémung ergeben sich fur die Randbedingungen der konstanten Wand-
temperatur und der konstanten Warmestromdichte nahezu die gleichen mittleren Nusselt-
Zahlen [101]. In Abhangigkeit der Prandtl-Zahl gilt fir Nu

) -
— d, 3
Nt =0,0214 - (Re"* = 100). Pr*. 1+[”»“”“(j mit 0,5<Pr<15 Gl. 6.19
KK
- -
Nttus =0,012- (Re*" = 280)- Pr®*- 1+[’l”’(j mit 1,5<Pr<500  Gl. 6.20
KK

Der Ubergang vom laminaren in das turbulente Strémungsregime vollzieht sich bei einer
Reynolds-Zahl von Re=2300. Die Stoffwerte sind bei einer zwischen Eintritts- und Austritts-
temperatur gemittelten Fluidtemperatur ermittelt.

Alle Berechnungen gehen von einer Uber den Kanalquerschnitt konstanten Wandtemperatur
aus. Werden die Stege der Kiihlkanéle als ebene Rippen betrachtet, entspricht diese Annahme
einem Rippenwirkungsgrad von 100 %. Die Berechnung des Rippenwirkungsgrades ist in
Kapitel 13.3 (Gleichung 13.18 - 13.20) erlautert. Uberpriift an den drei in Tabelle 6.3 des
vorherigen Kapitels aufgeflhrten Auslegungsbeispielen zeigt sich, dass der Rippenwirkungs-
grad in allen Fallen Gber 99,8 % liegt und somit die Annahme einer Uber den Kanalquerschnitt
konstanten Wandtemperatur zulassig ist.

Die im Folgenden beschriebene Optimierung der Kihizellenstruktur hat zum Ziel, die durch die
Kuhlung bedingte Verlustleistung zu minimieren. Fur einen wassergeklhlten Zellstapel werden
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die Berechnungsanséatze am Beispiel einer maanderférmigen Kuhlkanalstruktur erldutert. Fir
andere Kihlkanalstrukturen ist die Auslegungsroutine entsprechend anzupassen. Die Verlust-
leistung berechnet sich nach Gleichung 6.3. Die in Gleichung 6.3 enthaltene Pumpleistung ist
ausschlieBlich durch die Druckverluste in der Kiihizelle bedingt (Gleichung 6.9 beziehungsweise
6.10). Die Ohmsche Verlustleistung ergibt sich aus den Gleichungen 6.4 bis 6.6.

Die die Verlustleistung bestimmenden EinflussgroBen kdnnen in die drei Gruppen Betriebspara-
meter, Stoffwerte und Geometrieparameter eingeteilt werden.

P, P, P

. P,
Verlust, Kiihl. Pumpe Querstrom Liingsstrom GI 6 29

= f(Betriebsparameter, Stoffwerte, Geometrieparameter)

Als bekannt vorausgesetzt werden die Betriebsparameter, wie beispielsweise die Stromdichte
und der Kihlwassermassenstrom, sowie die Stoffwerte, wie beispielsweise die elekirische
Leitfahigkeit des Kuhlzellenwerkstoffs. Die Verlustleistung ist somit eine reine Funktion der
Kuhizellen- beziehungsweise Kihlkanalgeometrie. Zu den Geometrieparametern zdhlen die
aktive Flache, die Restwandstédrke der Bipolarplatte, die Anzahl der Kihlkanale, die Kihl-
kanalbreite und —tiefe, die Stegbreite, die Anzahl der Strdmungsumlenkungen in einem Kanal
und die Flowfieldbreite. In Bild 6.3 sind die Geometrieparameter am Beispiel einer Kuhlkanal-
struktur mit einem Kanal bezeichnet. Alle weiteren GeometriegroBen, die fir die Berechnung
der Verlustleistung bendtigt werden, lassen sich aus den oben aufgeflihrten Geometriepara-
metern ableiten. Flr eine Kihlstruktur mit einer geraden Anzahl an méaanderférmigen Kanélen
ergibt sich beispielsweise die Kiihlkanallange zu

N,

lKK =l [2 ’ (bFF _bl(l( )+ NKK : (bSreg + bKK )]_bSreg Gl. 6.22
Far die Gesamtldnge der von den Kihlkanélen abgedeckten Fléche gilt
N,
lFF =Lk Ny - (bSteg +bKK )_bSreg Gl. 6.23

Bei der Berechnung der Kiihlkanallange /,, und der Lange des Kuhlflowfields /., wird jeweils
die Strecke von den Kihlwassermanifolds bis zu der ersten Strdmungsumlenkung vernach-
lassigt.
Gleichung 6.21 ist nun mit einem geeigneten mathematischen Algorithmus (beispielsweise
bietet MS-Excel mit der Funktion Solver einen solchen Optimierungsalgorithmus) zu minimieren.
Die Gewichtung der einzelnen Verlustanteile kann je nach Anwendungsfall durch Faktoren vor
den entsprechenden Termen beliebig gewahlt werden.
Bei der Optimierung sind die folgenden Nebenbedingungen einzuhalten:

l l l

FF ,min FF FF ,max
bFF bFF ,max

b bKK,max
hKK bKK
T T

m m,max

KK
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Die maximale Kuhlflowfieldlange und -breite ist durch die Bipolarplattengeometrie limitiert. Um
eine gleichmaBige Verteilung der Kiihlkanale Uber der aktiven Flache zu gewéhrleisten, ist die
Kahlflowfieldlange zusétzlich durch einen unteren Wert begrenzt. Bei der betrachteten Bipolar-
platte betragt die maximale Flowfieldlange 160 mm, die minimale Léange wird mit 80 % der
maximalen angesetzt. Die Flowfieldbreite ist begrenzt auf 132 mm. Um die Wegstrecke des
quer flieBenden Stroms gering zu halten und somit einer mdglicherweise verringerten Strompro-
duktion an der Uber den Kanélen liegenden aktiven Flache vorzubeugen, wird die Breite der
Kihlkanale auf einen oberen Wert (bgxxmax=5 mm) begrenzt. Im Hinblick auf einen mdglichst
kompakten Zellstapel mit hoher volumetrischer Leistungsdichte wird gefordert, dass die Kihl-
kanalbreite nicht kleiner als die Kiihlkanalhéhe ist.

Die warmetechnische Auslegung erfolgt Uber die letzte Nebenbedingung. Die mittlere Tem-
peraturdifferenz zwischen Kihlwasser und Kanalwand berechnet sich nach den Gleichungen
6.13 - 6.20. Eine geringe Temperaturdifferenz im Bereich von wenigen Kelvin erhéht die trei-
bende Temperaturdifferenz zwischen dem Kihlwasser und der Umgebung und fihrt somit zu
einer kleineren BauteilgréBe des Warmedlbertragers. Wird Gber das Kihlwasser die kathoden-
seitig zugefihrte Luft vorgewarmt und befeuchtet, ist ebenfalls ein hohes Temperaturniveau des
Kuhlwassers vorteilhaft. Fir die Berechnungen wird gefordert, dass die Differenz zwischen
Klhlwasser- und Kanalwandtemperatur kleiner als 3 K ist.

Die Nebenbedingung der maximal zuldssigen Kihlwassererwdrmung von 5 K findet bereits in
dem Betriebsparameter Kilhlwassermassenstrom Berucksichtigung.

Eine weitere Nebenbedingung, die bei den hier vorgestellten Rechnungen nicht verwendet ist,
kdénnte beispielsweise sein, dass der Druckverlust des Kuhlwassers in einem vorgegebenen
Bereich liegen muss. Dabei richtet sich der maximale Wert beispielsweise nach der Leistung
der gewdhlten Pumpenart. Die Beschrénkung auf einen minimalen Wert erfolgt, um bei vor-
gegebener Flache der Kuhlwassermanifolds eine homogene Verteilung des Kuhlwassers auf
die einzelnen Kihlzellen zu garantieren (siehe Kapitel 5).

Bei den Berechnungen werden die aktive Flache sowie die Restwandstarke der Bipolarplatten
als bekannt vorausgesetzt. Sie entsprechen den Werten aus Tabelle 6.2 in Kapitel 6.3. Die
Kanalanzahl und die Kanaltiefe werden zum besseren Vergleich mit den Ergebnissen aus dem
vorherigen Kapitel entsprechend den Auslegungsbeispielen 2 und 3 festgelegt. Fir die Opti-
mierung werden variiert: Kanalbreite, Stegbreite und Flowfieldbreite. Um die Kanéle mdéglichst
gleichmé&Big Uber die gesamte Flache verteilen zu kénnen, ist gefordert, dass mindestens 3
Kanalschleifen, entsprechend 12 Strdomungsumlenkungen, vorliegen missen.

Die Rechenergebnisse fur die optimierten Kuhlkanalstrukturen sind in Tabelle 6.4 zusammen-
gefasst. Im zweiten Auslegungsbeispiel muss die Lange der vier Kuhlkanale verlangert werden,
damit alle geforderten Nebenbedingungen eingehalten werden kénnen. Bei einer Kanaltiefe und
-breite von 2 mm und einer Stegbreite von 3,9 mm sieht das neue Design eine zusétzliche
Kanalschleife vor. Im Vergleich zu dem Ausgangsdesign verringert sich die Verlustleistung um
18 % auf 0,79 % der produzierten elektrischen Leistung.

Im Fall des Auslegungsbeispiels 3 zeigt die Auslegungsroutine, dass die Anzahl der Strdmungs-
umlenkungen von 36 auf 12 reduziert werden kann. Fir das optimierte Design betrégt die Ver-
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lustleistung 0,52 % der produzierten elekirischen Leistung. Dies ist im Vergleich zu dem Aus-
gangsdesign eine Verringerung um 64 %.

Tabelle 6.4: Optimierte Geometrien fir die wassergeklhlten Auslegungsbeispiele aus Kapitel 6.3

by bSteg Nt | Prertust strom Pk P Pumpe Bytust kiant

(mm] | [mm] | [] [% Pu] [mbar] [% P.] [% P.]
Auslegungsbeispiel 2 2 3,9 28 0,70 49 0,09 0,79
Auslegungsbeispiel 3| 3,7 25,7 12 0,33 106 0,19 0,52

Damit zeigt die Designvariante mit zwei Kanélen und einer Kanaltiefe von 1 mm sowohl
bezlglich der volumetrischen Leistungsdichte als auch beziglich der durch die Kiihlung hervor-
gerufenen Verlustleistung Vorteile. Ein weiterer Vorteil wird ersichtlich, wenn die benétigte
Flache der Kihlwassermanifolds verglichen wird, die einen Grad der Ungleichverteilung von
5 % (Definition siehe Kapitel 5.1.3) gewéhrleistet. Ist die Flache des Verteilermanifolds halb so
groB wie die des Sammlermanifolds, stellt sich bei einer Gesamtmanifoldflache von 3,24 cm? fir
das optimierte Auslegungsbeispiel 3 die geforderte homogene Medienverteilung auf die Einzel-
zellen des Stapels ein. Unter den gleichen Bedingungen benétigt Auslegungsbeispiel 2 eine
40 % gréBere Manifoldflache.

6.5 Berechnung der optimalen Kiihizellenanzahl in einem Zellstapel

Bei den bisherigen Betrachtungen ist jede Zelle des Stapels gekihlt worden. Im Folgenden wird
Uberpruft, ob die Verlustleistung durch die Kihlung verringert werden kann, wenn die Kihlzel-
lenanzahl kleiner als die Zellenanzahl ausgefiihrt wird. Schematisch ist in Bild 6.7 an zwei
Beispielen die mdgliche Positionierung der Kihlzellen in dem Zellstapel gezeigt.

Bipolarplatteneinheit MEA Kuhlzelle Bipolarplatteneinheit MEA  Kihlzelle

1/ /N

a) b)

Bild 6.7: Anordnung der Kuhlzellen in einem Zellstapel bei Kiihlung:
a) jeder Zelle, b) jeder zweiten Zelle
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Die Bestimmung der optimalen Kihlzellenanzahl erfolgt mit der im vorherigen Kapitel vorgestell-
ten Auslegungsroutine fir eine Kihlkanalstruktur mit zwei Kiihlkanalen. Der von einer Kihlzelle
abzufihrende Warmestrom erhéht sich entsprechend der Anzahl der pro Kihlzelle gekihlten
Einzelzellen. Die produzierte Warme fallt auf der Anoden- und Kathodenseite zu gleichen Teilen
an. Die Betriebs- und Nebenbedingungen sind mit denen aus Kapitel 6.3, 6.4 identisch. Die zu-
lassige Klhlwassererwarmung betrégt 5 K. Die treibende Temperaturdifferenz zwischen Kuhl-
wasser und Kanalwand soll 3 K betragen. Die Kihlkanaltiefe ist variabel.

Aufgrund der ohnehin schon geringen Verlustleistung durch die Kihlung ist das Kihlen von
mehr als einer Zelle pro Kihlzelle nur sinnvoll, wenn dadurch die volumetrische Leistungsdichte
des Zellstapels erhéht wird. Als weitere Nebenbedingung wird daher eingefihrt, dass die
Gesamtlange des Zellstapels nicht groBer sein soll als die Lange des Stapels, bei dem hinter
jeder Zelle eine 1 mm dicke Kihlzelle angeordnet ist (Auslegungsbeispiel 3, Kapitel 6.3). Unter
der Annahme, dass die Dicke der 50 Einzelzellen konstant 5., =4 mm betragt, ergeben sich die
Unterschiede in der Gesamtlange des Stapels ausschlieBlich durch die Summe der Kiihizellen-
dicke. Diese konservative Berechnung berlcksichtigt nicht, dass die anodischen und kathodi-
schen Bipolarplattenelemente aus einem Bauteil gefertigt werden kénnen, wenn zwischen den
benachbarten Zellen keine Kuhlstruktur integriert ist. Bei gleicher Restwandstérke ist diese ein-
zelne Bipolarplatte dlinner.
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Bild 6.8: Prozentuale Verlustleistung und volumetrische Leistungsdichte als Funktion der pro Kiihizelle
gekuhlten Einzelzellen

In Bild 6.8 ist die prozentuale Verlustleistung durch die Kihlung Uber der Anzahl der pro
Kihlzelle gekihlten Einzelzellen aufgetragen. Die geringste Verlustleistung liegt vor, wenn je
zwei Zellen von einer Kiihlzelle geklhlt werden. In den aus 50 Zellen bestehenden 5 kW Brenn-
stoffzellenstapel sind demnach 25 Kihlzellen integriert. Im Vergleich zu dem Stapel, bei dem
jede Zelle von einer 1Imm dicken Kihlzelle gekihlt wird, kann die Verlustleistung um 15 % auf
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0,44 P, verringert werden. Gleichfalls steigt die volumetrische Leistungsdichte des Stapels von
0,52 kW/I auf 0,6 kW/I. Unter den betrachteten Fallen erzielt der Stapel, in dem jede sechste
Zelle geklhlt wird, die gréBte volumetrische Leistungsdichte. Im Vergleich zu der Referenz ist
die Gesamtldnge dieses Zellstapels um 22 % kiirzer, die Verlustleistung allerdings um 40 %
héher.

Die Ergebnisse aus Bild 6.8 verdeutlichen, dass die Warmeabfuhr auch dann gewahrleistet ist,
wenn von einer Kihlzelle mehr als eine Einzelzelle geklhlt wird. Zu beachten ist allerdings,
dass die Temperaturunterschiede zwischen der Membran und der Kiihlkanalwand beziehungs-
weise zwischen den einzelnen Zellen méglichst gering sind.

Mittels eines vereinfachenden Ansatzes wird die maximale Temperaturdifferenz zwischen der
Kihlkanalwand und der am weitesten von der entsprechenden Kiihizelle entfernten Membran
abgeschatzt. Der Ansatz basiert auf der Annahme einer eindimensionalen, normal zu der
Membranebene gerichteten Wéarmeleitung in ebenen Wéanden mit Warmequellen. Der Einfluss
unterschiedlicher Zelltemperaturen auf das Wassermanagement und die Stromproduktion in
den Zellen bleibt unbericksichtigt. Die abzufiihrende W&rmemenge ist fir alle Zellen gleich
groB.

Fir die maximale Temperaturdifferenz findet sich folgende Gleichung

QK"hI e (N )2
2 | ezl yo0o5|  mit N, =135,
Aaktiv ) l 4
eff
ATMem,mafoKW = . 2 hEz GI 624
QK“II T4 2
iihl. 2 (N ) .
A [ EZ""‘Z mit N,y =2,4,6,...
2 @

h, beschreibt die Héhe einer Einzelzelle, die sich aus der Summe der Bipolarplatten-, Diffu-

sionsschicht- und Membrandicke ergibt. N,,., bezeichnet die Anzahl der von einer Kiihlzelle

gekuhlten Einzelzellen. Als wérmelbertragende Flache wird die Halfte der durch das Flowfield

strukturierten aktiven Flache angesetzt. Fir die effektive Warmeleitfahigkeit . gilt
hEZ — 2'hBPP + 2 hDiff + hM«m

Gl. 6.25
A

eff A BPP A Diff A Mem

In Tabelle 6.5 sind die den Rechnungen zugrunde liegenden Materialstdrken und Warmeleit-
fahigkeiten der Zellkomponenten aufgelistet. Flr die Warmeleitféhigkeit der vollstandig gesattig-
ten Membran wird ein gemittelter Wert aus den Warmeleitfahigkeiten von Wasser und PTFE
angesetzt. Da in der Literatur keine belastbaren Werte fur die Warmeleitféhigkeit der vorliegen-
den Diffusions- und Katalysatorschicht vorhanden sind, wird nach [102] ein realistischer Wert
von . =1,3 W/(m*K) abgeschatzt.
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Tabelle 6.5: Materialstérken und Wéarmeleitfahigkeiten der Zellkomponenten

Materialstarke [mm] | Wéarmeleitfahigkeit [W/(m*K)]
Bipolarplattenelement : 1,8 50
Diffusions- + Katalysatorschicht | : 0,18 1,3
Membran : 0,04 0,5

Unter Verwendung der in Tabelle 6.5 aufgefihrten Werte ergibt sich eine Einzelzellhéhe von
hg, =4 mm und eine effektive Warmeleitfahigkeit der Zelle von , =9,3 W/(m*K). Bei Kiihlung
jeder Zelle betragt der Temperaturunterschied zwischen Membran- und Kihlkanalwandtempe-
ratur (RippenfuBtemperatur) circa 1 K. Der Temperaturunterschied steigt auf circa 17 K an,
wenn nur nach jeder sechsten Zelle eine Kuhlzelle angeordnet ist. Die Abhangigkeit der maxi-
malen Temperatur (Gleichung 6.24) von der Kiihlzellenanzahl im Stapel ist in Bild 6.9 aufge-
tragen.

max. Temperaturdifferenz [K]
=

-
N

3 4 5 6
Zellen pro Kiihlzelle [-]

Bild 6.9: Maximale Temperaturdifferenz in Abh&ngigkeit der pro Kuhizelle gekihlten Einzelzellen

Bild 6.9 bestatigt, dass aufgrund der hohen effektiven Warmeleitfahigkeit der Zellkomponenten
die Kihlzellenanzahl kleiner als die Zellenanzahl ausgefiihrt werden kann. Im stationaren
Betrieb sind bei einer Betriebstemperatur von 70 °C die maximalen Temperaturen ausreichend
weit von den zuldssigen Materialgrenztemperaturen entfernt. Bei abrupten Lastwechseln
besteht allerdings die Gefahr, dass unzuldssig hohe Temperaturspitzen auftreten, wenn
mehrere Zellen von einer Kuhlzelle gekihlt werden. Temperaturdifferenzen zwischen den ein-
zelnen Zellen von mehr als 4 K lassen erwarten, dass aufgrund der Unterschiede im Wasser-
management einzelne Zellen nicht im optimalen Betriebsbereich arbeiten.

Auch im Hinblick auf die Verlustleistung wird daher unter den vorliegenden Betriebsbedin-
gungen ein Zellaufbau empfohlen, bei dem nach jeder zweiten Zelle eine Kihlzelle angeordnet
ist.
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6.6 Zusammenfassung

Die bei der elektrochemischen Reaktion entstehende Warmemenge kann in einem Brennstoff-
zellenstapel der 5 kW Klasse nicht alleine durch freie Konvektion und Enthalpieanderung der
Reaktandenstrome aus dem Zellstapel abgefihrt werden. Eine aktive Kuihlung des
Stapels ist notwendig.

Aus der Literatur bekannte Brennstoffzellen dieser Leistungsklasse zeigen sowohl luft- als auch
wassergekihlte Zellstapelkonstruktionen. Beziiglich der durch die Kihlung bedingten Verlust-
leistung werden drei unterschiedliche Auslegungsbeispiele miteinander verglichen. Ein Ausle-
gungsbeispiel sieht Luftkiihlung vor, die anderen beiden Wasserkiihlung. Die Verlustleistung
setzt sich aus einem Anteil, der durch die Ohmschen Verluste bei der Leitung des Stroms durch
die Kihlzellen bedingt ist, sowie einem Anteil, der durch die Fdrderung des Kihimediums
entsteht, zusammen. Bei vergleichbarer Verlustleistung zeigt sich, dass dem Vorteil eines
einfacheren und méglicherweise kleineren Systems bei der Luftkiihlung die groBe Temperatur-
spreizung der Kihlluft gegentbersteht. Die damit einhergehenden groBen Temperaturgradien-
ten in den Einzelzellen bedingen ein aufwendiges Wassermanagement. Nur durch eine optimal
aufeinander angepasste Stromungsfiihrung der Reaktandengase und der Kihlluft kann dem
Rechnung getragen werden. Da die den Betrachtungen zugrunde liegende Maander-Flowfield-
struktur der Reaktandengase diesen Ansprlichen nicht geniigt, werden die wasserbasierten
Kihlkonzepte favorisiert.

Eine entwickelte Auslegungsroutine optimiert die Kiihlzellengeometrie bezlglich der durch die
Kuhlung bedingten Verlustleistung. Diese Routine erlaubt neben der Betrachtung der stro-
mungsbedingten und Ohmschen Verlustleistung auch eine Berlicksichtigung warmetechnischer
Gesichtspunkte. Die Berechnungsansétze der Auslegungsroutine werden am Beispiel einer
maanderférmigen Kuahlkanalstruktur erldutert. Fir andere Kuhlkanalstrukiuren sind die Be-
rechnungsanséatze entsprechend anzupassen. Angewendet auf die obigen wassergekulhlten
Auslegungsbeispiele, kann die Verlustleistung unter den getroffenen Annahmen mit Hilfe der
Auslegungsroutine um bis zu 64 % gesenkt werden.

Ebenfalls kann mit der Auslegungsroutine die optimale Anzahl an Kihlzellen in einem Brenn-
stoffzellenstapel ermittelt werden. Fir den untersuchten 5 kW Zellstapel ergibt sich die ge-
ringste Verlustleistung, wenn nach jeder zweiten Einzelzelle eine Kiihlzelle angeordnet ist. Eine
Abschatzung lasst vermuten, dass die maximale Temperaturdifferenz von 2 K in diesem
Zellstapel unkritisch fiir den optimalen Betrieb ist.

Die Berechnungen zeigen, dass die durch die Kihlung entstehende Verlustleistung in einem
wassergekihlten Zellstapel bezogen auf die produzierte elektrische Leistung mit <1 % gering
ist. Zur merklichen Steigerung der Leistung sollte daher das Hauptaugenmerk bei der Brenn-
stoffzellenoptimierung auf andere Verlustquellen, wie zum Beispiel die Aktivierungs- und Kon-
zentrationstberspannungen (siehe Kapitel 2.3.2), gelegt werden.

Die in diesem Kapitel getroffenen Annahmen sollten in weiterfiihrenden Arbeiten durch experi-
mentelle Untersuchungen sowie numerische Strémungssimulationsrechnungen untermauert
werden.
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Die in dieser Arbeit verwendeten Membranen basieren auf dem perfluorierten sulfonierten lono-
mer Nafion®. Die ionische Leitfahigkeit dieser Membranen hangt stark von ihrem Wassergehalt
ab. Bevorzugt in den Zellbereichen, in denen die Reaktanden zugeflhrt werden, kann es zur lo-
kalen Austrocknung der Membran kommen (siehe Kapitel 4.3.1). Um den dadurch bedingten er-
héhten Widerstanden und einer méglichen Membranschadigung vorzubeugen, miissen die Re-
aktanden vor dem Eintritt in die Zelle befeuchtet werden.

7.1 Befeuchtungskonzepte
Einen Uberblick tiber unterschiedliche Befeuchtungskonzepte gibt Bild 7.1.

Befeuchtungskonzepte
l
|Zerstéuber | | Bubbler | |Darrpfbefeuchter| |Mer'rbranverfahren| |Regeneratoren|
|' |
Einstoff-, Zvei- | |mechanische | | Ultraschall- Druckdampf- | | Egendampf- Flachmem- | | Kapillar-/ Hohl-
stoffdiisen Zerstauber befeuchter befeuchter befeuchter branmodul fasermodul
Perva- Gasper- Perva- Gasper-
poration meation poration meation

Bild 7.1: Befeuchtungskonzepte

Bei Zerstaubern wird mit Hilfe von Einstoff- und Zweistoffdiisen oder mechanischen Zerstau-
bern flissiges Wasser zerstdubt und dem zu befeuchtenden Medium zugefihrt. Die flr die Ver-
dampfung der Wassertropfen benétigte Verdampfungsenthalpie wird dem Medium entzogen.
Aufgrund der geringen Wérmekapazitatsstrome der Reaktandengase sind hohe Gastempera-
turen notwendig, um die Verdampfungsenthalpie bereitstellen zu kénnen. Der Einsatz von Zer-
stdubern ist daher nur in Kombination mit einem vorgeschalteten Kompressor in druckaufgela-
denen Systemen sinnvoll. Dabei kdnnen Kompression und Befeuchtung in einem gemeinsamen
Bauteil realisiert werden [103]. Die Befeuchtung dient gleichzeitig zur Kihlung der bei der
Kompression erwarmten Gase vor dem Eintritt in die Brennstoffzelle. Die ebenfalls zu den Zer-
stdubern z&hlenden Ultraschallbefeuchter scheinen wegen der geringen Durchsétze nicht fur
den Einsatz in Brennstoffzellen geeignet.

Ahnlich dem Prinzip einer Waschflasche wird in Bubblern das zu befeuchtende Medium durch
einen mit Wasser geflillten Behalter geleitet. Aufgrund der Lageabhéangigkeit, dem begrenzten
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Reaktandendurchsatz sowie der Abhangigkeit von der Fllstandshéhe beschrankt sich der
Einsatz von Bubblern in Brennstoffzellen auf Laboranwendungen.

Die Dampfbefeuchter unterteilten sich in Druckdampf- und Eigendampfbefeuchter. Da der
Dampf aufgrund der geringen Betriebstemperaturen nicht mit Hilfe des aus der Brennstoffzelle
abgeflhrten Warmestroms in ausreichendem MaBe erzeugt werden kann, ist diese Art der
Befeuchtung fir Niedertemperaturbrennstoffzellen ungeeignet.

Membranverfahren zur Befeuchtung der Reaktanden gliedern sich in Prozesse der Pervapora-
tion und Gaspermeation. In beiden Prozessen kommen Lésungs-Diffusions-Membranen zum
Einsatz. Bei der Pervaporation trennt die Membran flissiges Wasser von dem gasférmigen
Reaktandenstrom. Der Partialdruck des durch die Membran permeierenden Wassers ist kleiner
als der zugehdrige Sattdampfdruck, so dass das Wasser auf der Reaktandengasseite ver-
dampft. Die hierzu notwendige Enthalpie wird dem flissigen Wasser auf der anderen Mem-
branseite entzogen. Bei der Gaspermeation liegen auf beiden Seiten der Membran gasférmige
Medien vor. In einem solchen Befeuchter findet ein Wasser- und Warmeaustausch zwischen
dem trockenen in die Brennstoffzelle strémenden und dem feuchten aus der Brennstoffzelle
strémenden Reaktandengas statt. Im Gegensatz zu den bisher vorgestellten Befeuchtungsarten
kann bei der Gaspermeation das in dem Abgas enthaltene gasférmige Wasser zuriick gewon-
nen werden, ohne dass es in einem Kondensator zuvor in den flissigen Zustand Uberfihrt
werden muss. Bei beiden Membranprozessen kénnen die Befeuchter als Kapillar- oder Hohl-
fasermodul oder als Plattenmodul mit Flachmembran ausgefiihrt werden. Plattenmodule kdn-
nen direkt in die Brennstoffzellenstapel integriert werden, besitzen allerdings mit < 400 m2/m3
eine geringe Packungsdichte. Kapillar- und Hohlfasermodule zeichnen sich mit < 1000 m2/m3
beziehungsweise < 10000 m?m3 durch eine deutlich héhere Packungsdichte aus [104, pp. 69].
Auch bei Regeneratoren kann Wasser und Wéarme direkt aus den Abgasstrdmen zurlick gewon-
nen werden. Das in den Abgasstrémen enthaltene Wasser adsorbiert an einer auf dem Rotor
des Regenerators aufgebrachten Beschichtung aus beispielsweise Silcagel oder Zeolith und
wird von dem trockenen Reaktandengas desorbiert [105]. Im Fall von druckaufgeladenen Syste-
men kann der Regenerator auch als Zwischenkuhler fir das komprimierte Gas dienen. Nach-
teilig an dieser Art der Befeuchtung ist, dass elektrische Energie fir den Antrieb des Rotors
bendtigt wird. Ebenfalls muss die Langzeitstabilitdt der rotierenden Teile sowie der Rotor-
beschichtung unter den in Brennstoffzellensystemen vorherrschenden Bedingungen nachge-
wiesen werden.

Im Folgenden wird ein Befeuchtermodul mit Flachmembran experimentell charakterisiert. Das
Modul wird sowohl als Pervaporations- als auch als Gaspermeationsbefeuchter betrieben. Die
Ergebnisse der Charakterisierung dienen der Dimensionierung der Befeuchtereinheiten fir
einen 5 kW Brennstoffzellenstapel.
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7.2 Membranverfahren

Bei den zur Befeuchtung der Reaktandengase in Brennstoffzellen eingesetzten Membranen
handelt es sich um L&sungs-Diffusions-Membranen. In Lésungs-Diffusions-Membranen findet
ein diffusionskontrollierter Stoffaustauschvorgang statt. Die Triebkraft des Transportmechanis-
mus ist die Differenz des elektrochemischen Potentials zwischen beiden Seiten der Membran.
Eine Beschreibung des Stofftransports in den Membranen erfolgt mit Hilfe des L&sungs-Diffu-
sions-Modells [104, pp. 40], [106]. Das vorliegende Kapitel beschrankt sich auf die rein experi-
mentelle Charakterisierung der Befeuchter. Aufbau und Geometrie des untersuchten Befeuch-
termoduls entsprechen dem in Kapitel 3.1 beschriebenen Aufbau einer einzelnen Brennstoff-
zelle mit Maanderstrémungsstruktur. Anstelle der katalysatorbeschichteten Membran tritt eine
unbeschichtete, 90 um dicke Nafion®-Membran. Die fiir den Wasseraustausch zur Verfiigung
stehende Membranflache betragt 244 cm>.

7.2.1 Experimentelle Charakterisierung des Pervaporationsbefeuchters

In dem Pervaporationsbefeuchter trennt die quellfahige Polymermembran den zu befeuchten-
den Gasraum von einem temperierten fliissigen Wasserkreislauf ab. Der Reaktandengasstrom
ist im Folgenden als Permeat, das flissige Wasser als Feed bezeichnet. Feed und Permeat
werden im Gegenstrom zueinander zugefiihrt. Die Versuche beschranken sich auf Luft als Per-
meat. Luft wird dem Befeuchter getrocknet (T, < -40 °C) bei Umgebungstemperatur zugefiihrt.
Die Taupunkttemperatur des befeuchteten Permeats wird am Austritt des Befeuchters mit Hilfe
eines Taupunktmessgerates ermittelt. Der Messfehler der gemessenen Taupunkttemperatur der
befeuchteten Luft wird mit £ 1 K abgeschatzt. Der Volumenstrom des fllissigen Wassers betragt
rund 1 I/min. Um Wérmeverluste an die Umgebung zu verringern, ist der Befeuchter thermisch
isoliert. Eine detaillierte Beschreibung des Versuchsaufbaus findet sich in [107].

In Bild 7.2 ist die Taupunkittemperatur des Permeats am Befeuchteraustritt in Abhangigkeit der
Befeuchtertemperatur fir unterschiedliche Gasvolumenstrdme und Betriebsdriicke dargestellt.
Alle in diesem Kapitel bezeichneten Permeatvolumenstréme sind auf trockene Luft unter
Standardbedingungen (1 bar, 273 K) bezogen. Als Befeuchtertemperatur ist der Mittelwert aus
Feedeintritts- und Feedaustrittstemperatur bezeichnet. Die Permeataustrittstemperatur liegt im
Mittel um weniger als 2 K unter der Befeuchtertemperatur. Der maximale Temperaturunter-
schied zwischen Permeataustritts- und Befeuchtertemperatur tritt im Fall des gréBten Gasvolu-
menstroms bei der hdchsten Befeuchtertemperatur auf und betrégt 6 K. Mit steigender Befeuch-
tertemperatur steigt der durch die Membran permeiierte Wassermassenstrom und somit die am
Austritt des Permeats gemessene Taupunkttemperatur. Obwohl die erreichte Taupunkttempera-
tur des Permeats mit gréBer werdendem Gasvolumenstrom sinkt, steigt die Ubertragene
Wassermenge. Der Grund dafir liegt in dem triebkraftverstédrkenden Effekt eines geringeren
mittleren permeatseitigen Wasserpartialdrucks. Des Weiteren bewirkt die hdhere Strémungsge-
schwindigkeit eine Verringerung der Konzentrationspolarisation. Eine permeatseitige Druck-
steigerung fuhrt zu deutlich erhéhten Permeattaupunkttemperaturen. Beispielsweise liegt bei
einem Volumenstrom von 20 I/min und einer Befeuchtertemperatur von 70 °C die Taupunkitem-
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peratur des Permeats bei einem Betriebsdruck von 2 bar um 5 K lber der bei Umgebungsdruck.
Aufgrund der geringeren Strdmungsgeschwindigkeit sowie einem héheren mittleren Wasserpar-
tialdruck ist die Ubertragene Wassermenge allerdings bei gleichem Volumenstrom unter Stan-
dardbedingungen bei dem héheren Druck geringer.
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Bild 7.2: Abhangigkeit der Taupunkttemperatur des Permeats am Befeuchteraustritt als Funktion der
Befeuchtertemperatur furr unterschiedliche Permeatvolumenstréme und Betriebsdriicke

Der hohe Warmekapazitatsstrom des flissigen Wassers flhrt zu einer gleichmaBigen Tempera-
turverteilung in dem Befeuchtermodul. Die fir den Phasenwechsel des permeierenden Wassers
bendtigte Verdampfungsenthalpie wird dem flissigen Wasser entzogen und fihrt zu einer Tem-
peratursenkung. Bei hohen Massenstromen permeierenden Wassers kann die Bereitstellung
der Verdampfungsenthalpie eine Temperaturdifferenz des fliissigen Wasser zwischen Feedein-
tritt und —austritt von bis zu 5 K bewirken. Dies erklart den degressiven Verlauf der Kurven in
Bild 7.2, der besonders bei hohen Volumenstrdomen und Befeuchtertemperaturen zu beobach-
ten ist. Dieser Effekt wird zusatzlich durch hdhere Warmeverluste an die Umgebung verstéarkt.

Die in Kapitel 4.3.1 auf Seite 74 geforderte minimale relative Feuchte der Reaktandengase
betrégt ¢ >80 %. Bild 7.2 zeigt den Verlauf der dieser relativen Feuchte entsprechenden Tau-
punkttemperatur des Permeats in Abhangigkeit der Befeuchtertemperatur. Der Darstellung liegt
die Annahme zugrunde, dass die Befeuchtertemperatur der Brennstoffzellentemperatur ent-
spricht. Es zeigt sich, dass mit einer einzelnen Befeuchterzelle bei einem Volumenstrom von
beispielsweise 20 I/min und einem Betriebsdruck von 2 bar die Brennstoffzellentemperatur
maximal 81 °C betragen darf. Wird der Befeuchter beziehungsweise die Brennstoffzelle unter
Umgebungsdruck betrieben, liegt bei gleichem Gasmassenstrom die zulassige Zelltemperatur
bei nur 60 °C.
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Bild 7.3: Anzahl der Befeuchterzellen fiir einen 5 kW Stapel in Abhangigkeit der Betriebstemperatur

Der vorliegende Flachmembranbefeuchter ist modular aufgebaut, so dass mehrere Befeuchter-
zellen zu einem Befeuchtermodul verschaltet werden kdnnen. Der Aufbau des Moduls ist dem
der Brennstoffzelle &hnlich. Die einzelnen Befeuchterzellen werden parallel durchstrémt. Am
Beispiel des in Kapitel 6.1 beschriebenen 5 kW Zellstapels erfolgt fir den Auslegungspunkt die
Bestimmung der benétigten Anzahl an Befeuchterzellen in Abhangigkeit der Brennstoffzellen-
temperatur. Die Berechnungen erfolgen fiir einen Luft- und Wasserstoffstdchiometriekoeffizien-
ten von 2 beziehungsweise 1,1. Unter Standardbedingungen entspricht dies Volumenstrémen
von 240 I/min beziehungsweise 56 I/min. Unter der Annahme, dass die Befeuchtercharakteristik
fur Luft und Wasserstoff gleich ist, ergibt sich Bild 7.3. Beispielweise werden bei einer
Brennstoffzellentemperatur von 70 °C und einem Betriebsdruck von 1 bar 18 Befeuchterzellen
mit einer Flache von jeweils 244 cm? zur Befeuchtung der Luft benétigt. Die Anzahl der Be-
feuchterzellen verringert sich auf 9, wenn der Betriebsdruck auf 2 bar erhéht wird.

Der zur Brennstoffzellenklihlung eingesetzte Kihlwasserkreislauf kann als Feedstrom in dem
Befeuchtermodul dienen. Flr das obige Beispiel liegt die zur Verdampfung des permeierenden
Wassers benétigte Verdampfungsenthalpie von maximal 2,6 kW deutlich unter dem vom Kiihl-
wasser aus der Brennstoffzelle abgefiihrten Warmestrom von rund 5,5 kW.

7.2.2 Experimentelle Charakterisierung des Gaspermeationsbefeuchters

Der Aufbau des Gaspermeationsbefeuchters entspricht dem des Pervaporationsbefeuchters.
Anstelle des flissigen Wasserkreislaufs kommt bei der Gaspermeation geséttigte Luft als Feed
zum Einsatz. Bei den Versuchen entspricht der Volumenstrom der trockenen Luft des Feeds
dem des Permeats. Die Taupunkttemperatur des befeuchteten Permeats wird am Austritt des
Befeuchters mit Hilfe eines Taupunktmessgerates ermittelt. Der Messfehler der gemessenen
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Taupunkttemperatur der befeuchteten Luft wird mit +2 K abgeschétzt. Aus apparatetechni-
schen Griinden sind ausschlieBlich Messungen bei Umgebungsdruck méglich. Der nur begrenzt
zur Verfligung stehende Volumenstrom gesattigter Luft beschrankt die Experimente im Punkt
maximalen Luftvolumenstroms auf eine Feedeintrittstemperatur von circa 63 °C. [107] gibt eine
detaillierte Beschreibung des Versuchsaufbaus.
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Bild 7.4: Abhangigkeit der Taupunkttemperatur des Permeats am Befeuchteraustritt als Funktion der
Feedeintrittstemperatur flr unterschiedliche Permeatvolumenstrome

In Bild 7.4 ist die gemessene Taupunkttemperatur am Permeataustritt in Abh&ngigkeit der Feed-
eintrittstemperatur aufgetragen. Ahnlich der Pervaporation steigt mit steigender Befeuchtertem-
peratur die Taupunkttemperatur des Permeats. Mit gréBer werdendem Gasvolumenstrom sinkt
die erreichte Taupunkttemperatur. Ein Vergleich zwischen Pervaporation und Gaspermeation
zeigt, dass bei der Gaspermeation die Permeattaupunkttemperaturen bei gleichem Volumen-
strom und gleicher Feedtemperatur deutlich niedriger liegen. Beispielsweise liegt bei einem
Volumenstrom von 5 I/min und einer Feedeintrittstemperatur von 70 °C die Taupunkttemperatur
bei der Gaspermeation um Uber 10 K unter der der Pervaporation.

Im betrachteten Feedtemperaturbereich ist der progressive Verlauf der Abh&ngigkeit der Tau-
punkttemperatur bei konstantem Volumenstrom auf zunehmende Warmeverluste an die Umge-
bung zurtickzufihren. Dies bedingt eine verstarkte Kondensation des gasférmigen Wassers im
Feedgas. Somit liegt eine Mischform aus Gaspermeation und Pervaporation vor, die durch ei-
nen hdheren lbertragenen Wassermassenstrom zu einer gesteigerten Befeuchterleistung fuhrt.
Wird die Kathodenabluft zur Wasser- und Warmeriickgewinnung als Feed verwendet, wird nicht
die auf die Brennstoffzellentemperatur bezogene minimale relative Feuchte der Reaktanden
von 80 % erreicht. Um am Brennstoffzelleneintritt dennoch die geforderte Feuchte der Reaktan-
den zu erreichen, miissen diese demnach bei einer Temperatur zugefihrt werden, die unterhalb
der Brennstoffzellentemperatur liegt. Dies fuhrt zu einer inhomogenen Temperaturverteilung in
der Brennstoffzelle.
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7.3 Zusammenfassung

Die ionische Leitfahigkeit der in den Brennstoffzellen verwendeten Membranen héngt stark von
ihrem Wassergehalt ab. Um erhéhten ohmschen Verlusten und einer méglichen Membransché-
digung vorzubeugen, mussen die Reaktanden vor dem Eintritt in die Zelle befeuchtet werden.
Eine experimentelle Charakterisierung eines Membranbefeuchtermoduls zeigt, dass sich Mem-
branverfahren zur Befeuchtung der Reaktandengase in PEFCs als besonders geeignet erwei-
sen. Das Befeuchtermodul wird sowohl als Pervaporations- als auch als Gaspermeationsbe-
feuchter betrieben. Aufbau und Geometrie des untersuchten Moduls entsprechen dem in Kapi-
tel 3.1 beschriebenen Aufbau einer einzelnen Brennstoffzelle mit Maander-Strémungsstruktur.
Anstelle der katalysatorbeschichteten Membran tritt eine unbeschichtete, 90 um dicke Nafion®-
Membran. Die fir den Wasseraustausch zur Verfigung stehende Membranflache betragt
244 cm2.

Wird das Modul als Pervaporationsbefeuchter betrieben, zeigt sich, dass die Austrittstemperatur
des befeuchteten Reaktandengases ungefahr der Befeuchtertemperatur entspricht. Die perme-
ierte Wassermenge nimmt mit gréBer werdendem Gasvolumenstrom und steigender Befeuch-
tertemperatur zu. Eine Drucksteigerung fiihrt zu deutlich erhéhten Taupunkttemperaturen der
Reaktanden am Austritt des Befeuchters. Am Beispiel des in Kapitel 6.1 beschriebenen 5 kW
Zellstapels wird fur zwei unterschiedliche Betriebsdriicke die Anzahl der bendtigten Befeuchter-
zellen in Abh&ngigkeit von der Brennstoffzellentemperatur présentiert. Beispielweise werden bei
einer Brennstoffzellentemperatur von 70 °C und einem Betriebsdruck von 1 bar 5 Befeuchter-
zellen mit einer Flache von jeweils 244 cm? zur Befeuchtung des Wasserstoffs bendtigt. Die
Anzahl der Befeuchterzellen verringert sich auf 3, wenn der Betriebsdruck auf 2 bar erhdht wird.
Da die Befeuchterzellen und die Brennstoffzellen baugleich sind, wird empfohlen, die anoden-
seitigen Befeuchterzellen in den Brennstoffzellenstapel zu integrieren. Die Speisung der
Befeuchterzellen erfolgt Uber das nach dem Durchfluss durch den Zellstapel erwédrmte Kuhl-
medium. Ein positiver Nebeneffekt dieser verfahrenstechnischen Verschaltung ist, dass die
Erwédrmung und Befeuchtung des Wasserstoffs dem Kihimedium Wéarme entzieht. Aus diesem
Grund kann der Wéarmelbertrager zur Abfuhr der Reaktionswarme an die Umgebung kleiner
ausgeflhrt werden.

Eine Mdglichkeit, die Befeuchtung der Reaktanden ohne Kreislauf mit flissigem Wasser zu
realisieren, bietet die Gaspermeation. Hier findet ein Wasser- und Wé&rmeaustausch zwischen
dem trockenen in die Brennstoffzelle strdmenden und dem feuchten aus der Brennstoffzelle
strdmenden Reaktandengas statt. Die Charakterisierung des Gaspermeationsbefeuchtermoduls
zeigt, dass die geforderte Wassermenge nicht mit dem vorliegenden Flachmembranmodul Giber-
tragen werden kann. Zur Befeuchtung des Oxidans wird daher die Verwendung eines Kapillar-
oder Hohlfaserbefeuchtermoduls empfohlen. Diese Module besitzen im Vergleich zu Flach-
membranbefeuchtern eine um ungeféhr eine GréBenordnung gréBere Packungsdichte. Des
Weiteren besteht die Mdglichkeit, auch das Oxidans mit Hilfe eines lber den Klhlwasser-
kreislauf gespeisten Pervaporationsbefeuchters zu befeuchten.
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Aufbauend auf den Ergebnissen der vorherigen Kapitel werden nachfolgend weitere Ausle-
gungsaspekte aus einer Systembetrachtung abgeleitet. Die rein theoretische Betrachtung eines
PEFC-Systems der 5 kW Klasse beschrankt sich auf die Untersuchung des Einflusses einer
Anderung des Betriebsdrucks auf die Systemleistung. Eine Kostenanalyse und Untersuchungen
zum Bauteilvolumen und —gewicht sowie der Verfligbarkeit der beschriebenen Komponenten
sind nicht Gegenstand der Betrachtung.

8.1 Betrachtete Systemkonzepte

Als Anwendung fir das PEFC-System wird der Einsatz als Hilfsstromaggregat ausgewahlt. Der
aus dem System abgeflihrte Warmestrom wird ungenutzt an die Umgebung abgegeben. Laut
Vorgabe soll das Hilfsstromaggregat wasserautark arbeiten. Aus diesem Grund muss das flr
die Befeuchtung der Reaktandengase vor dem Eintritt in die Brennstoffzelle bendtigte Wasser
mit Hilfe geeigneter Systemkomponenten aus den Abgasen zuriick gewonnen werden. Bild 8.1
zeigt die SystemflieBbilder der untersuchten Systemkonzepte.

Bei allen untersuchten Systemkonzepten ist der Wasserstoff in einem Drucktank gespeichert.
Der flr die elektrochemische Reaktion benétigte Sauerstoff wird der Umgebungsluft entzogen.
Ein Verdichter verdichtet die Luft auf den geforderten Systemdruck. Um die erforderliche elek-
trische Antriebsleistung des Verdichters zu verringern, kann optional ein Expander im Abgas-
strang integriert werden. Die Brennstoffzellenstacks werden tber einen Kihlwasserkreislauf ge-
kihlt. Entsprechend der Empfehlung aus Kapitel 7.3 kommt zur Befeuchtung des Wasserstoffs
ein Uber das Kiihlwasser gespeister Pervaporationsbefeuchter zum Einsatz. Die Befeuchtung
der verdichteten Luft kann entweder mittels Pervaporation, Gaspermeation oder Wasserein-
spritzung realisiert werden. Aufgrund ihrer hohen Packungsdichte finden bei den beiden mem-
branbasierten Befeuchterkonzepten Hohlfasermodule Verwendung. Um die Membranbefeuch-
ter sowie die Brennstoffzelle vor zu hohen Gaseintrittstemperaturen zu schitzen, kann optional
ein Zwischenklhler zwischen Verdichter und Befeuchter angeordnet werden.

Erfolgt die Befeuchtung mittels Pervaporation oder Wassereinspritzung wird das dazu benétigte
Wasser ausschlieBlich mit Hilfe von Kondensatabscheidern aus dem anoden- und kathoden-
seitigen Abgasstrom zurlick gewonnen. Im Fall der Gaspermeation findet ein Wasser- und
Waérmeaustausch zwischen dem trockenen in die Brennstoffzelle strémenden und dem feuchten
aus der Brennstoffzelle austretenden Reaktandengas statt.
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Bild 8.1: ProzessflieBbilder der untersuchten Systemvarianten mit unterschiedlichen kathodenseitigen
Befeuchtungskonzepten: a) Gaspermeation, b) Pervaporation, c) Wassereinspritzung

8.2 Modellannahmen

Das vorliegende Kapitel beschreibt Modellannahmen und vereinfachende Abschétzungen, die
den Berechnungen zugrunde liegen.
In das betrachtete Hilfsstromaggregat ist ein aus 50 Zellen bestehender Brennstoffzellenstapel
integriert. Aufbau und Geometrie der Einzelzellen entsprechen den in Kapitel 3.1 beschriebenen
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Zellen mit M&ander-Stromungsstruktur. Bei einer aktiven Flache von 244 cm? pro Zelle betragt
im Nennlastpunkt von 5 kW die flachenspezifische Leistung 0,41 W/cm?2. Die untersuchten Be-
triebsbedingungen lauten:

Betriebsdruck (Druck am Brennstoffzelleneintritt):  =1,1 — 3,8 bar

Brennstoffzellentemperatur: T,, =70 °C
Stéchiometriekoeffizienten: =2, , =11

Stromdichte: 0,64 A/cm?2
Als Referenzbetriebsdruck wird ein Druck am Eintritt in die Brennstoffzelle von 2 bar ausge-
wahlt. Die Zellcharakterisierung in Kapitel 4.2.2 hat gezeigt, dass die vorliegenden Einzelzellen
bei diesem Druck die geforderte flachenspezifische Leistung bei einer Zellspannung von rund
640 mV erreichen. Die Anderung der Zellspannung beziehungsweise der Leistung bei Variation
des Betriebsdrucks wird mit Hilfe des Q1D-Ansatzes aus Kapitel 2.2.2 ermittelt. Die bendtigten
Modellparameter werden aus den in Kapitel 4.2.2 vorgestellten Experimenten gewonnen.

Fir die Verdichterleitung gilt

71

T, Y
Prea, =My o€, e (Pz] -1 Gl. 8.1
" Wverais * Mverar P

Mit 1 ist der Zustand vor dem Verdichter, mit 2 der Zustand nach dem Verdichter bezeichnet.

Zustand 1 entspricht dem Umgebungszustand bei 1 bar und 15 °C.  bezeichnet den Isentro-

penexponent, ... den isentropen Wirkungsgrad. ., , umfasst den mechanischen Wir-

kungsgrad und den Motorwirkungsgrad des Verdichters. Uber den gesamten betrachteten

Druckbereich ist der Verdichterwirkungsgrad konstant. Es erfolgt keine Unterscheidung

zwischen verschiedenen Verdichterbauarten. Bei den Berechnungen betragt ,., . =0,7 und
Verd..T =0,7.

Die mit Hilfe des Expanders aus dem Kathodenabgas zurlick gewonnene Leistung ist gegeben
durch
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Wasserabscheider sind anoden- und kathodenseitig hinter dem Brennstoffzellenstapel angeord-
net. Vereinfachend wird angenommen, dass unabh&ngig vom Volumenstrom 90 % des in den
Gasstromen enthaltenen flissigen Wassers abgeschieden wird. Abh&ngig vom gewéhlten
Befeuchtungskonzept wird das abgeschiedene fliissige Wasser dem Kihlwasserkreislauf oder
einem Zerstauber zugeflhrt.
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Die Reaktandengase werden der Brennstoffzelle bei Betriebstemperatur des Zellstapels zuge-
fuhrt. Die Betriebstemperatur entspricht zugleich der Reaktandenaustrittstemperatur. Die
relative Feuchte der Reaktandengase betragt entsprechend der Forderung aus Kapitel 4.3.1 am
Zelleneintritt 80 %. Die zur Befeuchtung der Reaktandengase eingesetzten unterschiedlichen
Befeuchtungsmodule werden nicht hinsichtlich der BaugréBe ausgelegt. Es wird angenommen,
dass die Befeuchter so dimensioniert sind, dass die Befeuchtung in gewinschtem MaBe er-
folgen kann.

Die kathodenseitigen Druckverluste in dem betrachteten System setzen sich aus Druckver-
lusten im Brennstoffzellenstapel, Befeuchter, Kondensatabscheider und Rohrleitungssystem zu-
sammen. Die Druckverluste im Brennstoffzellenstapel sind in Abhangigkeit des Volumenstroms
fur unterschiedliche Betriebsdriicke experimentell ermittelt worden (vergleiche Bild 5.7). In den
Hohlfasermodulbefeuchtern wird der Druckverlust nach [108] abgeschéatzt. Vereinfachend wird
fur die Druckverluste im Kondensatabscheider und im Rohrleitungssystem angenommen, dass
diese zusammen genau so groB sind wie die in der Brennstoffzelle.

Bei einer nach Kapitel 6.4 und 6.5 optimierten Auslegung der Kiihlzellen fiir den 5 kW Zellstapel
ist die durch die Kihlung bedingte Verlustleistung kleiner als 1 % der elektrischen Leistung des
Stapels. Die Pumpleistung der Kihlwasserpumpe wird daher bei der Systembetrachtung
vernachlassigt. Die uber den Kihlwasserkreislauf aus dem Zellstapel ausgetragene Wérme wird
Uber einen WarmeUlbertrager an die Umgebung abgefihrt. Die benétigte Lifterleistung zur
Férderung des Kihlluftvolumenstroms wird mit weniger als 1 % der elektrischen Stapelleistung
abgeschatzt und bleibt daher ebenfalls bei der Systembetrachtung unberiicksichtigt.

8.3 Ergebnisse der Systembetrachtung

Unter den in Kapitel 8.2 getroffenen Modellannahmen wird fir die drei in Bild 8.1 gezeigten
Systemkonzepte die Abhéngigkeit der Systemleistung vom Betriebsdruck untersucht. Die Er-
gebnisse sind in Bild 8.2 dargestellt. Aufgetragen ist die prozentuale Anderung der System-
leistung als Funktion des Betriebsdrucks. Die Leistungsénderung ist auf ein System ohne Ex-
pander bezogen, dass bei Referenzbetriebsdruck von 2 bar mit einem isentropen Verdichter-
wirkungsgrad von ., ..=0,7 arbeitet. Die drei Systeme unterscheiden sich trotz unterschied-
licher kathodenseitiger Befeuchtungskonzepte bezlglich der Systemdruckverluste und somit
der Systemleistung nur geringfiigig. Aus diesem Grund ist in Bild 8.2 nur eine Abhé&ngigkeit
gezeigt, die fur alle drei Konzepte glltig ist.
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Bild 8.2: Anderung der Systemleistung als Funktion des Betriebsdrucks

DefinitionsgemaB ist die Leistungsanderung bei 2 bar Referenzbetriebsdruck gleich null. In
diesem Punkt liefert der Zellstapel eine elektrische Leistung von 5 kW. Der Verdichter bendétigt
eine Leistung von rund 750 W, um die trockene Kathodenluft zu verdichten. Die Systemleistung
betrdgt demnach rund 4,25 kW. Die kathodenseitigen Druckverluste im Gesamtsystem sind
kleiner als 50 mbar. Die stetig Uber den betrachteten Betriebsdruckbereich abfallende Kurve
zeigt, dass mit steigendem Druck die aufzuwendende Verdichterleistung starker zunimmt als die
Brennstoffzellenleistung. Die maximale Systemleistung liegt bei einem Betriebsdruck von
1,1 bar vor. In diesem Punkt betragen die elektrische Leistung des Zellstapels knapp 4,8 kW
und die Systemdruckverluste rund 100 mbar. Im Vergleich zu dem Referenzpunkt ist die
Systemleistung mit 4,6 kW um rund 9 % hdoher.

Den groBen Einfluss des isentropen Verdichterwirkungsgrades auf die Systemleistung verdeut-
licht die dargestellte Abhé&ngigkeit far ., . =0,6. Bereits bei 2 bar Betriebsdruck liegt die
Systemleistung um 3 % unter der Referenzsystemleistung mit ., . =0,7.

Derzeit sind Expander fiir die vorliegende Leistungsklasse nur als Sonderanfertigungen verfiig-
bar. Um dennoch das Leistungspotential eines Systems mit Verdichter-Expander-Einheit aufzu-
zeigen, ist in Bild 8.2 die Leistungsabhangigkeit eines solchen Systems vom Betriebsdruck dar-
gestellt. Der Einsatz eines Expanders zeigt bezliglich der Systemleistung besonders bei hohen
Betriebsdriicken Vorteile. Beispielsweise kann die Systemleistung im Referenzpunkt durch den
Einsatz eines Expanders um 5 % erhéht werden.

Die geforderte relative Feuchte der Reaktandengase am Eintritt in den Zellstapel betragt 80 %.
Laut Vorgabe soll das betrachtete Brennstoffzellensystem wasserautark arbeiten. In Bild 8.2
sind fir das System mit isentropem Verdichterwirkungsgrad von ,, , =0,7 die Gebiete ge-
kennzeichnet, die mit dem vorliegenden kathodenseitigen Befeuchtungskonzept einen wasser-
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autarken Systembetrieb erlauben. Ohne Einsatz eines zusétzlichen Kondensators ist ein
wasserautarker Betrieb bis zu einem Betriebsdruck von ungeféhr 1,8 bar nur durch die Verwen-
dung eines Gaspermeationsbefeuchters zu erzielen. Oberhalb von 1,8 bar ist die von den
Wasserabscheidern aus den Abgasen abgeschiedene Wassermenge gréBer als die zur Be-
feuchtung der Reaktandengase benétigte Wassermenge. Ab diesem Betriebsdruck ist somit
eine auf Pervaporation basierende Befeuchtung mdglich. Ein Vorteil dieser Variante ist, dass
dem Kihlwasser bei der Befeuchtung Wéarme entzogen wird, so dass der Warmedibertrager zur
Umgebung entsprechend kleiner dimensioniert werden kann. Kommen oberhalb eines Betriebs-
druck von rund 2,2 bar Membranbefeuchter zum Einsatz, ist nach dem Verdichter eine
Zwischenkihlung vorzusehen. Die Kihlung der verdichteten Luft ist notwendig, da ab diesem
Druck die Lufttemperatur die fir Membranbefeuchter zuldssige Temperatur von rund 120 °C
Uberschreitet [108]. Ab einem Betriebsdruck von rund 3 bar ist die Enthalpie des trockenen
Luftmassenstroms theoretisch gro genug, um die Verdampfungsenthalpie zur Befeuchtung der
Luft bereit zu stellen. Oberhalb dieses Drucks kann mittels eines Zerstaubers die zur kathoden-
seitigen Befeuchtung benétigte Wassermenge in den Luftmassenstrom eingespritzt werden.

8.4 Zusammenfassung

Die vorliegende Systembetrachtung untersucht fir unterschiedliche Systemkonzepte den Ein-
fluss einer Anderung des Betriebsdrucks auf die Systemleistung. Die Systemkonzepte unter-
scheiden sich in der kathodenseitigen Befeuchtungsart. Unterschieden wird zwischen Pervapo-
ration, Gaspermeation und Wassereinspritzung.

Es zeigt sich, dass mit steigendem Betriebsdruck die aufzuwendende Verdichterleistung starker
zunimmt als die Brennstoffzellenleistung. Aus diesem Grund sinkt die Systemleistung mit stei-
gendem Betriebsdruck. Die maximale Systemleistung liegt bei einem Betriebsdruck von 1,1 bar
vor. Sie betragt in diesem Punkt rund 4,6 kW und liegt um rund 9 % Uber der Leistung eines
Systems mit 2 bar Betriebsdruck.

Die geforderte relative Feuchte der Reaktandengase am Eintritt in den Zellstapel betragt 80 %.
Fir die unterschiedlichen Befeuchtungskonzepte werden Betriebsdruckbereiche identifiziert, in
denen unter dem jeweils vorliegenden Systemaufbau ein wasserautarker Betrieb mdglich ist.
Unter den getroffenen Annahmen ist unterhalb eines Betriebsdrucks von 1,8 bar ein wasser-
autarker Betrieb nur durch die Verwendung eines Gaspermeationsbefeuchters zu erzielen. Ab
einem Betriebsdruck von 1,8 bar kann die Befeuchtung mittels Pervaporation realisiert werden.
Oberhalb eines Betriebsdrucks von rund 3 bar kann die Befeuchtung unter Verwendung eines
Zerstaubers erfolgen, der flissiges Wasser in das trockene Kathodengas einspritzt. Die
Systemvariante mit einer Uber Zerstuber realisierten Befeuchtung erscheint allerdings auf-
grund der groBen Verlustleistung durch den Verdichter als ungeeignet.
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9.1 Endplattendesign

Einzelzellen sowie Zellstapel werden von Endplatten umfasst (Bild 9.1). Die Aufgabe der End-
platten besteht darin, die benétigte Anpresskraft fiir die Dichtungen aufzubringen und die Zellen
S0 zu verpressen, dass ein guter elektrischer Kontakt bei gleichzeitig geringen Ubergangswider-
stdnden zwischen den Komponenten der Zelle besteht. Die Uber die Endplatten eingeleitete
Kraft soll dabei zu einer mdglichst gleichmaBigen Anpressdruckverteilung in den Zellen flhren.
Uber die Endplatten kann des Weiteren die Medienzufuhr und —abfuhr und der Stromabgriff rea-
lisiert werden.

Zuganker Zellenstapel

f i

<«

Medienzu-,
-abfuhr

—

Endplatte

Bild 9.1: Schematische Darstellung eines Brennstoffzellenstacks

Einen Uberblick (ber unterschiedliche Endplattenkonzepte gibt [29]. Bevorzugt kommen in
Brennstoffzellen ebene unverrippte oder verrippte, metallische Endplatten zum Einsatz. End-
platten werden mittels Zugankern (siehe Bild 9.1), Spanngurten oder Klammersystemen ver-
spannt. Um thermale und hygroskopische Lasten im Stackbetrieb auszugleichen, wird die Ver-
spannung entsprechend elastisch ausgefihrt. Dies kann zum Beispiel durch den Einsatz von
Federpakten oder besonders dehnféhigen Materialien geschehen.

Stehen die Endplatten in Kontakt mit den Reaktanden, ist sicherzustellen, dass die Endplatten
nicht korrodieren und dass keine die Zelle schadigenden Metallionen in den Stack gelangen.
Werden die Endplatten zur Stromableitung aus dem Stack genutzt, muss der Endplattenwerk-
stoff gut elektrisch leitend sein und einen geringen elektrischen Ubergangswiderstand zu dem
angrenzenden Zellstapel aufweisen.

In diesem Kapitel werden verschiedene Endplattenwerkstoffe und -geometrien hinsichtlich ihres
Bauvolumens und Bauteilgewichtes bewertet. Zunéchst wird in einem ersten Schritt geklart, wie
sich eine Woélbung der Endplatten auf die Anpressdruckverteilung im Zellstapel und damit auf
die Stackleistung auswirkt. Die Berechnungen entstanden in Zusammenarbeit mit der Zentral-
abteilung fur Technik, Forschungszentrum Jilich GmbH ([109, 110]).
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9.1.1 Einfluss der Endplattenwélbung auf die Druckverteilung im Zellstapel

Bei den in diesem Kapitel untersuchten Zellstapeln wird die Kraft durch unter den Zugankern
befindliche Unterlegscheiben in die Endplatten eingeleitet. Die Zuganker verlaufen auBerhalb
oder durch den Randbereich der Bipolarplatten (siehe Bild 9.1). Aufgrund der Flachenpressung
zwischen den Endplatten und den darunter liegenden Zellen wélben sich die Endplatten nach
auBen. Die Durchbiegung der Endplatte ist in der Plattenmitte am gréBten. Dort ist dement-
sprechend der Anpressdruck am geringsten. Bild 9.2 zeigt qualitativ die Druckverteilung in
einem Zellstapel bei unterschiedlicher Endplattenwélbung.

homogene Anpressdruckverteilung inhomogene Anpressdruckverteilung
F/2
e—— — \
: — 5 —
- - — RN
: - 2
N -
| F/2 \
—| “— —»> <

i _geringe Wlbung starke Wolbung

> —

Bild 9.2: Anpressdruckverteilung in einem Zellstapel bei unterschiedlicher Endplattenwélbung

Eine ungleichmaBige Anpressdruckverteilung bewirkt, dass die Ohmschen Widerstande im
Zelistapel ansteigen. Der Anstieg der Ohmschen Widersténde ist durch die erhhten Uber-
gangswiderstdnde in den Gebieten geringen Anpressdrucks bedingt. Diese lokal erhdhten
Ubergangswiderstande filhren zu Querstrdmen in den Bipolarplatten und Diffusionsschichten
und kénnen weiterhin flr eine inhomogene Stromproduktion an der aktiven Flache verantwort-
lich sein. Eine Verringerung der Stapelleistung erfolgt zusétzlich, wenn durch die ungleich-
méaBige Anpressdruckverteilung die Diffusionseigenschaften der Diffusionsschicht negativ be-
einflusst werden.

Ausgehend von einem Referenzdesign wird im Folgenden fir Zellstapel mit unterschiedlichen
Zellenanzahlen der Einfluss der Endplattendurchbiegung auf die Druckverteilung im Zellstapel
numerisch ermittelt. Als Referenzdesign werden die Endplatten und Zellkomponenten aus den
Experimenten in Kapitel 4 definiert. Den Aufbau der untersuchten Zellstapel zeigt Bild 9.3. Aus
Symmetriegriinden ist nur ein Achtel des Stapelvolumens abgebildet. Die beiden mit 20 Zug-
ankern verspannten Endplatten lbertragen die Kraft auf die Einzelzellen. Eine Einzelzelle be-
steht aus zwei Bipolarplattenelementen der H6he 1,8 mm sowie zwei dazwischen befindlichen
Flachdichtungen mit einer Dicke von jeweils 0,3 mm. Eine Flachdichtung umrandet jeweils eine
Diffusionsschicht der Dicke 0,4 mm. Bei den angestrebten Verformungsanalysen wird die zwi-
schen den Diffusionsschichten liegende Membran aufgrund ihrer geringen Dicke vernachlassigt.
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~ Flachenpressung
~ 7 (Zuganker)

Symmetrie

Bipolarplatte 7‘.

Diffusionsschicht
Flachdichtungen

Kopplung in vertikaler Kontaktelemente
Richtung

Bild 9.3: FE-Modell einer Endplatte mit zwei Zellen [110]

Die Bipolarplatten sind entsprechend einer konservativen Abschéatzung durch ebene Platten
ohne Manifoldkanale und Strémungsstrukturen (Flowfield) abgebildet. Bei den Endplatten blei-
ben die Kanale zur Reaktandenzufuhr und —abfuhr ebenso wie die Zugankerbohrungen unbe-
ricksichtigt. An den Positionen der Zuganker erfolgt die Krafteinleitung in die Endplatten in
Form einer Flachenpressung Uber eine Kreisflache mit dem Durchmesser der Unterlegschei-
ben. Bei den acht an den Eckbereichen der Endplatte liegenden Zugankern betragt die Vor-
spannkraft aufgrund des Anzugsmomentes von 3 Nm circa 2,9 kN. Die zwdlf restlichen Zug-
anker sind mit 4 Nm angezogen. Dies entspricht einer Vorspannung von circa 3,9 kN. Die Vor-
spannkraft des gesamten Zellstapels betragt 70 kN. Die Anzugsmomente entsprechen der Zug-
ankerverspannung bei den Experimenten aus Kapitel 4.

Die fur die Berechnungen relevanten Geometriedaten und Werkstoffkennwerte sind in Tabelle
9.1 aufgefiihrt. Das den Berechnungen zugrunde liegende FE-Modell sieht fir die Werkstoffe
der Endplatten, der Bipolarplatten und der Diffusionsschichten ein isotropes, linear-elastisches
Materialmodell vor. Dem nicht-linearen Verlauf der Spannungs-Dehnungskurve der Flachdich-
tungen wird mittels des hyperelastischen Neo-Hooke Modells Rechnung getragen.

Tabelle 9.1: Verwendete Geometriedaten und Werkstoffkennwerte

Endplatte Bipolarplatte Diffusionsschicht | Flachdichtung

Werkstoff Stahl | Graphit | Titan | Kohlenstoffgewebe NBR
Léange [mm] 280 240 240 177 240
Breite [mm] 200 160 160 138 160
Héhe [mm] 15 1,8 1,8 0,4 0,3
Elastizitatsmodul [N/mm2] | 196000 | 9000 | 116000 2,54 9
Querkontraktionszahl [-] 0,3 0,3 0,32 0,01 0,4995
Schubmodul [N/mm2] 75385 3462 | 44615 1,26 3
Kompressibilitat [mm?2/N] - - - - 6,7x10™
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Die im unverpressten Zustand nicht in Kontakt stehenden benachbarten Flachdichtungen sind
durch Kontaktelemente miteinander verbunden (siehe Bild 9.3). Der Reibungskoeffizient der
Kontaktelemente betragt 0,2. Die Kopplung tbereinander liegender Gitterknoten des FEGitters
in vertikaler Richtung zwischen den Bipolarplatten verhindert in der Simulation ein Durchdringen
der Platten beim Verpressen des Stapels. Durch diesen Modellansatz wird die Reibung
zwischen den Bipolarplatten vernachlassigt. Die Dichtungen und die Diffusionsschichten sind
fest mit den Bipolarplatten verbunden. Somit wird unterstellt, dass die durch Querdehnungen
entstehenden Schubkréfte an den Kontakiflichen durch Reibung aufgenommen werden
kénnen, wenn die Diffusionsschicht und die Flachdichtungen verpresst werden.

Aus Symmetriegriinden ist die Betrachtung eines Achtels des Brennstoffzellenstapels ausrei-
chend. Die Vernetzung des Zellstapels ist so gewahlt, dass bei weiterer Steigerung der Gitter-
punktanzahl das Ergebnis konstant bleibt.

Aufgrund der Endplattenwdlbung ist in einem verspannten Zellstapel die Anpresskraft im mitt-
leren Bereich der Bipolarplatten am geringsten. Somit werden die Diffusionsschichten im Rand-
bereich starker verpresst als im mittleren Bereich. Mit steigender Zellenanzahl in einem Stapel
wird die Wdélbung der Endplatte von immer mehr Zellen kompensiert. Durch den so kleiner
werdenden Anteil der Endplattendeformation, den eine einzelne Zelle ausgleichen muss, wird
die Druckverteilung in den Zellen gleichmaBiger. Aufgrund der gleichméaBigeren Druckverteilung
verschiebt sich die effektive Belastung der Endplatte zur Plattenmitte. Dies fUhrt wiederum zu
einer starkeren Endplattendurchbiegung. Bild 9.4 zeigt die berechnete Abhangigkeit der
Endplattendurchbiegung von der Anzahl der Zellen im Stapel. Die nach der Plattentheorie abge-
schéatzte zuldssige maximale Durchbiegung der Bipolarplatten ist mindestens um den Faktor 3
gréBer als die in den Berechnungen auftretende maximale Endplattendurchbiegung. Bei allen
untersuchten Zellstapeln ist ein vollstdndiger Kontakt der Bipolarplattenflaiche mit den End-
platten gewahrleistet.
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Bild 9.4: Maximale Endplattendurchbiegung in Abhangigkeit der Zellenanzahl (konstante
Zugankerbelastung, graphitische Bipolarplatten)
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Bild 9.5: Anpressdruckverteilung der Diffusionsschichten des aus 50 Zellen bestehenden 5 kW
Zellstapels (Achtel-Modell) [MPa]

Exemplarisch ist in Bild 9.5 fiir den aus 50 Zellen bestehenden 5 kW Zellstapel (siehe Kapitel
6.1) die Anpressdruckverteilung der Diffusionsschichten dargestellt. Aufgrund der kegelférmigen
Ausbreitung der Kraft werden die Zellen des Stapels nicht in gleicher Weise verpresst. Dies
fihrt dazu, dass die Druckverteilung in den Diffusionsschichten der mittleren Zellen im Stapel
gleichméBiger ist als die der &uBeren Zellen. Der minimale Anpressdruck tritt in der Mitte der
Endplatten-nachsten Diffusionsschicht auf. Der Punkt des maximalen Anpressdrucks befindet
sich im Eckbereich der Diffusionsschichten. Fiir den aus 50 Zellen bestehenden Stapel betragt
der Unterschied zwischen minimalem und maximalem Anpressdruck rund 5 %.

In Bild 9.6 sind der minimale und maximale Anpressdruck in den Diffusionsschichten far
Zellstapel mit unterschiedlichen Zellenanzahlen bei konstanter Zugankerverspannung aufge-
tragen. Der maximale Druck in den Eckbereichen der Diffusionsschichten steigt mit zunehmen-
der Zellenanzahl nur geringfligig an. Der minimale Druck tritt bei allen Zellstapeln in der Mitte
der Diffusionsschicht der zur Endplatte benachbarten Zelle auf. Der minimale Druck néhert sich
mit zunehmender Zellenanzahl dem maximalen Druck an und verdoppelt sich nahezu, wenn die
Zellenanzahl von zwei Zellen auf 100 Zellen ansteigt. Aus Bild 9.6 geht hervor, dass bei kon-
stanter Vorspannkraft mit zunehmender Zellenanzahl die Dichtfliche weniger und die Diffu-
sionsschicht stérker verpresst wird. Der mit steigender Zellenanzahl erhéhte Anpressdruck im
Mittelbereich der Diffusionsschichten fiihrt zu einer stérkeren Deformation der Endplatte (ver-
gleiche Bild 9.4).

Nach Herstellerangaben liegt der optimale Anpressdruck der Diffusionsschicht bei circa 10 bar.
Selbst bei einem aus 100 Zellen bestehenden Stapel betragt der mittlere Anpressdruck der
GDL nur rund 7,4 bar. Dies verdeutlicht, dass bei einer Gesamtkraft von 70 kN ungefahr drei-
viertel der Vorspannkraft durch die Flachdichtung geleitet wird. Aufgrund der hohen Steifigkeit
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des Dichtungsmaterials steigert eine erhdhte Anpresskraft die Kompression der Diffusions-
schicht nur unwesentlich. Um den geforderten Anpressdruck der Diffusionsschicht zu erreichen,
muss daher entweder eine dinnere Dichtung oder eine dickere Diffusionsschicht verwendet
werden.
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Bild 9.6: Minimaler und maximaler Anpressdruck der Diffusionsschichten (graphitische Bipolarplatten)

Als MaB fir die GleichmaBigkeit der Anpressdruckverteilung wird das Verhéltnis aus minimalem
und maximalem Anpressdruck der Diffusionsschichten in einem Zellstapel herangezogen.

x = Pnin Gl. 9.1
plTIaX
Das Verhaltnis liegt im Wertebereich zwischen 0 und 1. x 0 bedeutet, dass der Mittel-

bereich der duBeren Diffusionsschicht beziehungsweise Bipolarplatte nicht in Kontakt zur End-
platte steht und somit nicht verpresst wird. x 1 liegt vor, wenn alle Zellen absolut gleichmaBig
verpresst sind. Der Verlauf des Druckverhaltnisses ist in Bild 9.7 fir die beiden untersuchten
Bipolarplattenwerkstoffe Graphit und Titan abgebildet. Mit zunehmender Zellenanzahl ver-
gréBert sich das Verhaltnis . Dies ist gleichbedeutend mit einer zunehmend gleichméaBigeren
Anpressdruckverteilung im Zellstapel. Da bevorzugt die auBeren Zellen des Stapels die End-
plattendeformation kompensieren, konvergiert das Anpressdruckverhaltnis gegen einen Wert
x 1. Im Fall der graphitischen Bipolarplatten liegt dieser Wert bei x 0,97, bei den Titanplat-
ten bei x 0,91 [110]. Der Zellstapel mit graphitischen Bipolarplatten ist weicher als der mit Bi-
polarplatten aus Titan. Da die Deformation der Endplatten in dem weicheren System von einer
gréBeren Anzahl an Zellen kompensiert wird, ist das maximal erreichbare Anpressdruckver-
haltnis  grdBer als bei dem steiferen System. Bei gleicher Zellenanzahl ist allerdings die End-
plattenwélbung bei dem weicheren Zellstapel mit graphitischen Bipolarplatten gréBer. Besteht
der Zellstapel aus wenigen Zellen, ist der Unterschied in der Anzahl der Zellen, die die De-
formation ausgleichen, zwischen den beiden Bipolarplattenwerkstoffen gering. In diesem Fall ist
das Anpressdruckverhaltnis hauptséchlich durch die Endplattenwélbung bestimmt. Ist die



152 9 Konstruktive Bauteiloptimierung

Zellenanzahl im Stapel gering (<12 Zellen), liegt also in dem Stapel mit den steifen Titanplatten
die gleichmaBigere Anpressdruckverteilung vor.
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Bild 9.7: Verhéltnis zwischen minimalem und maximalem Anpressdruck im Rand- und Mittelbereich der
Zelle als Funktion der Zellenanzahl im Stack

Zur Definition eines gleichmaBig verpressten Zellstapels wird fiir das Anpressdruckverhalinis
ein Grenzwert festgelegt. Vierpunktmessungen an den Diffusionsschichten haben gezeigt, dass
bei den vorliegenden absoluten Anpressdriicken bei x 0,9 die Unterschiede in den Leitféhig-
keiten und Ubergangswiderstidnden zwischen den Gebieten hohen und geringen Anpressdrucks
kleiner als 5 % sind. Daher wird fiir Werte x 0,9 die Druckverteilung als homogen bezeichnet.
Aus Bild 9.7 ist ersichtlich, dass unter den vorliegenden Randbedingungen die Druckverteilung
homogen ist, sobald der Zellstapel aus mehr als 18 Zellen und graphitischen Bipolarplatten
besteht. Der maximale Wert des Anpressdruckverhaltnisses fir Zellstapel mit Bipolarplatten aus
Titan liegt knapp oberhalb des Grenzwertes. In diesem Fall sind Zellstapel mit mehr als 28
Zellen gleichmaBig verpresst.

Zusammenfassend lasst sich feststellen, dass mit der verwendeten Kombination aus Flach-
dichtung und Diffusionsschicht nicht die vom Hersteller angegebene optimale Diffusionsschicht-
verpressung erreicht wird. Eine dickere Diffusionsschicht oder eine diinnere Dichtung kann
ebenso wie ein angepasstes Dichtungskonzept (siehe Kapitel 9.2) die geforderte Verpressung
bewirken.

Die vorliegende Endplattenauslegung ist bezlglich der Durchbiegung und der dadurch beding-
ten Anpressdruckverteilung fir die Verwendung in dem aus 50 Zellen bestehenden 5 kW
Brennstoffzellenstapel geeignet. Da das Anpressdruckverhéltnis (Gleichung 9.1) oberhalb
des definierten Grenzwertes liegt, er6ffnet sich die Mdglichkeit, das Gewicht der Endplatten zu
verringern. Die Endplattendicke kann so weit reduziert werden, bis das Anpressdruckverhéltnis
unter der vorliegenden Bauteilbelastung den Grenzwert erreicht. Des Weiteren verdeutlichen
die Berechnungen, dass in den mittleren Zellen des aus graphitischen Bipolarplatten bestehen-
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den Stapels der Anpressdruck nahezu konstant ist (Bild 9.5). Bezogen auf eine einzelne Diffu-
sionsschicht ist das Anpressdruckverhéltnis bereits ab der sechsten Zelle des Stapels groBer
als 95 %. Somit werden nur die duBeren Zellen einen geringfligig erhéhten Ohmschen Wider-
stand aufweisen, so dass die Leistung des gesamten Zellstapels aufgrund der vorliegenden
Anpressdruckverteilung voraussichtlich nur im Promillebereich verringert ist.

Bei Versuchen an Einzelzellen und Short-Stacks kann dagegen die Stapelleistung maBgeblich
durch die Anpressdruckverteilung beeinflusst werden. Zum Ausgleich der Endplattenwdlbung ist
hierbei der Einsatz einer elastischen Zwischenschicht zwischen Endplatte und Bipolarplatte
empfehlenswert. Eine solche Zwischenschicht kann beispielsweise aus expandiertem Graphit
bestehen.

9.1.2 Gewichtsreduktionspotential der Endplatten

Die prozentualen Gewichtsanteile der Komponenten des aus 50 Zellen bestehenden 5 kW
Zellstapels sind in Bild 9.8 dargestellt. Als Grundlage fur die Berechnung dienen die Zellkom-
ponenten des Referenzdesigns aus dem vorherigen Kapitel (Tabelle 9.1). Aus der Gesamt-
masse des Stapels von circa 27 kg ergibt sich eine gravimetrische Leistungsdichte von 0,19
kW/kg. Der Anteil der Endplatten am Gewicht des Zellstapels betragt 43 %. Dies verdeutlicht,
dass die Gewichtsoptimierung der Endplatten ein groBes Potential zur Steigerung der gravi-
metrischen Leistungsdichte birgt.
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Dichtungen

Zuganker
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Bipolarplatten

43% Endplatten
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Bild 9.8: Prozentuale Gewichtsanteile im 5 kW Zellstapel (Gesamtmasse circa 27 kg)

In Kapitel 9.1.1 ist gezeigt worden, dass die als Referenzdesign bezeichnete Endplatte beziig-
lich der Durchbiegung fir den Einsatz in dem 5 kW Zellstapel geeignet ist. Ausgehend von
diesem Referenzdesign wird im Folgenden untersucht, ob durch Variation des Endplattenwerk-
stoffs und der Endplattengeometrie das Gewicht der Endplatten reduziert werden kann. Fir das
Referenzdesign wird bei vorgegebener Bauteilbelastung die maximale Durchbiegung der End-
platte berechnet. Bei konstanter Bauteilbelastung wird unter Variation der Werkstoffe und Geo-
metrien die Endplattendicke so bestimmt, dass die resultierende maximale Durchbiegung der
des Referenzdesigns entspricht. Aus der Plattengeometrie und der Dichte des untersuchten
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Materials wird die Gewichtseinsparung im Vergleich zu dem Referenzdesign berechnet. Die
Gewichtsreduktion ist definiert als

Gewicht Endplatte

Gewichtsreduktion = (1 - )100% Gl. 9.2

Gewicht Refenzdesign

Fléche der Unter-
legscheiben @——mm—

[N/mm?]
Zuganker-
\ / bohrung
Bipolarplatte
Manifold [N/mm?]

Bild 9.9: FE-Modell der unverrippten Endplatte mit aufgepragter Flachenlast (Viertel-Modell)

Das fur die numerischen Berechnungen verwendete FE-Modell ist in Bild 9.9 zu sehen. Aus
Symmetriegriinden ist die Abbildung eines Viertels der Endplatte ausreichend. Die Kraft wird
Uber Unterlegscheiben, die sich unter den Zugankern befinden, in die Endplatte eingebracht.
Die Durchbriiche der Manifolds und Zuganker sind in der Berechnung beriicksichtigt.

Die untersuchten Werkstoffe sind:

e Stahl (Referenzmaterial)

e Aluminium

e Titan

o (glasfaserverstarkter Kunststoff (GFK)

e kohlenstofffaserverstérkter Kunststoff (CFK)

e Kunststoff Polyetheretherketon (PEEK)
Die verwendeten Kennwerte der untersuchten Werkstoffe sind im Anhang in Tabelle 13.4 und
Tabelle 13.5 aufgefihrt. Fir die Werkstoffe Stahl, Aluminium, Titan und PEEK wird ein
isotropes, linear-elastisches Materialmodell verwendet. Fir die faserverstarkten Kunststoffe wird
ein orthotropes Materialmodell angesetzt. Der Faservolumenanteil betrégt 60 %. Bezlglich der
Faserorientierung werden zwei Félle betrachtet. Im ersten Fall weisen die in der Plattenebene
schichtweise um 90° versetzten Fasern in Langs- beziehungsweise Querrichtung der Platte. Im
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zweiten Fall verlaufen die Fasern der Lagen in einem Winkel von + 22,5° bezogen auf die kurze
Seite der Platte. In beiden Fallen wirken in Richtung der Plattendicke keine Fasern.

Einige der untersuchten Endplattenwerkstoffe sind nicht elektrisch leitend oder haben hohe
Ubergangswiderstinde. Diesen Platten miissen zusatzliche Stromabnehmerplatten vorgeschal-
tet werden. Unter der Vorgabe, dass die Endplatten des Zellstapels potentialfrei zu sein haben,
werden vor allen Endplatten die gleichen Stromabnehmerplatten angeordnet. Die Gewichts-
unterschiede in den Zellstapeln resultieren daher ausschlieBlich aus den unterschiedlichen
Endplatten.

Bild 9.10: FE-Modell der verrippten Endplatten (Viertel-Modell)

Neben den ebenen Endplatten werden folgende Variationen der Endplattengeometrie be-
trachtet:

Verrippte Endplatten: Auf den ebenen Endplatten werden Rippen angebracht. Zu
Gunsten der besseren Vergleichbarkeit der Ergebnisse ist die Rippenanordnung fir alle
Werkstoff- und Geometrievariationen identisch. Es wird in Kauf genommen, dass die
aus strukturmechanischer Sicht zweckméBige Rippenanordnung flr die unterschied-
lichen Werkstoffe nicht abschlieBend optimiert ist. Angeschlossen an einen zentralen
Ring in der Plattenmitte, verlaufen zehn Rippen radial zum Plattenrand. Das ent-
sprechende FE-Modell ist in Bild 9.10 dargestellt (siehe auch Bild 13.5: Verformung der
verrippten Stahlplatte [mm]). Die Rippenhdhe betragt den 1,5-fachen Wert der Grund-
plattenhéhe h;,,. Die Gesamtdicke der verrippten Endplatte betrdgt somit 2,5 h,,. Die
Rippenbreite betragt )% h,, und die Wandstérke des Zentralrings )4 h,,. Im Fall der
orthotropen Materialien wird unterstellt, dass in den Rippen alle Fasern in Langsrichtung
der Rippen verlaufen.



156 9 Konstruktive Bauteiloptimierung

Versetzte Zuganker: Die Zugankerbohrungen werden um 10 mm zur Plattenmitte hin
versetzt, so dass die Mittelpunkte der Bohrungen (ber dem Rand der Bipolarplatte
liegen. Dadurch, dass die Anpresskrafte naher zur Plattenmitte eingeleitet werden, ver-
ringert sich das Biegemoment am Rand der Bipolarplatte. Auch bei den versetzten Zug-
ankern betragt der Abstand zwischen den Zugankerbohrungen und dem Rand der End-
platte 10 mm. Die Grundflache der Endplatten verringert sich auf 260 mm x 180 mm.

Ebenfalls wird untersucht, ob durch eine Verringerung der Anpresskraft eine Gewichtsreduktion
erzielt werden kann.

Im Fall der vollen, nicht verringerten Anpresskraft werden die acht in N&he der Plattenecke
befindlichen Zuganker mit einem Drehmoment von 3 Nm, die restlichen mit 4 Nm angezogen.
Dies entspricht einer Vorspannkraft von 2,9 kN beziehungsweise 3,9 kN. Die Gesamtvorspann-
kraft betragt 70 kN. Fur die Berechnungen unter verringerter Anpresskraft ist die Vorspannkraft
der einzelnen Schrauben halbiert. Die Kraft wird Gber Unterlegscheiben von den Zugankern auf
die Endplatten Ubertragen. Der AuBen- und Innendurchmesser der Unterlegscheiben betragt
15,8 mm beziehungsweise 6,1 mm.

Die Flachenpressung zwischen Bipolarplatte und Endplatte wird in der Simulation als konstant
Uber die gesamte Kontaktflache angenommen. Sie betrégt 10 bar. Der Anpressdruck entspricht
der vom Hersteller empfohlenen Kompression der Diffusionsschicht um 40 % des unver-
pressten Zustandes. Um ein Kréaftegleichgewicht zu erzielen, wird der Rand der Bipolarplatte bei
den Berechnungen senkrecht zur Plattenebene fixiert. Der fest eingespannte Rand kann
demnach Reaktionskréfte in Form einer Linienkraft aufnehmen. Die Verformung des fixierten
Randes ist definitionsgemas null.

Unter den oben vorgestellten Annahmen und Randbedingungen berechnet sich die maximale
Durchbiegung fur das Referenzdesign zu 0,11 mm (siehe Bild 13.4, Kapitel 13.4). Diese Durch-
biegung bildet den Referenzwert fiir alle weiteren Rechnungen.

Das Potential zur Gewichtsreduktion der untersuchten Werkstoffe kann vereinfacht mit Hilfe der
Plattentheorie abgeschétzt werden. Fir diinne ebene Platten gilt fir die Plattensteifigkeit [111]

E-I’

= - Gl. 9.3
12-(1-v7)

Nach Gleichung 9.3 ist die Plattensteifigkeit C eine Funktion der Plattendicke %, des Elastizi-
tatsmoduls und der Querkontraktionszahl . Sollen die Endplatten aus unterschiedlichen
Werkstoffen bei gleicher Belastung die gleiche Durchbiegung aufweisen, ergibt sich, dass die
Steifigkeit fUr alle Platten gleich sein muss. GemaB Gleichung 9.3 muss deshalb aufgrund der
unterschiedlichen Werkstoffkennwerte und die Dicke der Platten 2 unterschiedlich sein.
Bei gleicher Lange und Breite der Endplatten folgt daraus eine Anderung ihres Volumens.
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Basierend auf den unterschiedlichen Volumina ergibt sich die Gewichtsreduktion gemas
Gleichung 9.2

P_

G

PV | 009 = | 1-—P P 009
: pRgf' Ref

|
VR
—
|
z
&
z
&

Gl. 9.4

Fir die metallischen Werkstoffe ergibt sich fiir das Reduktionspotential ein Unterschied
zwischen der nach der Plattentheorie und der mit der FE-Methode berechneten Ergebnisse von
weniger als 3 %. Die Abweichung von 30 % fir den Kunststoff PEEK ist durch die groBe
Plattendicke und lokale Effekte im Bereich der Krafteinleitung bedingt. Da das nach der
Plattentheorie berechnete Gewichtseinsparpotential flir die orthotropen Werkstoffe mit einer
Genauigkeit von ungefahr + 25 % nur grob nach der Plattentheorie abgeschéatzt werden kann,
basieren alle im Folgenden vorgestellten Ergebnisse auf Berechnungen mit der FE-Methode.

Bei konstanter Bauteilbelastung wird unter Variation der Werkstoffe und Geometrien die
Endplattendicke so bestimmt, dass die resultierende maximale Durchbiegung der des Referenz-
designs entspricht

In Bild 9.11 sind die Ergebnisse der untersuchten Werkstoff- und Geometrievariationen darge-
stellt. Aufgetragen ist die auf das Referenzdesign bezogene prozentuale Gewichtsreduktion fir
die unterschiedlichen Werkstoffe bei einer Gesamtvorspannkraft von 70 kN. Alle Endplatten-
variationen besitzen die gleiche maximale Durchbiegung. Die entsprechenden Dicken der End-
platten sind im Anhang in Bild 13.6 zu sehen.
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B Endplatte ohne Rippen

O Endplatte mit Rippen

O Endplatte ohne Rippen - Zuganker versetzt
Endplatte mit Rippen - Zuganker versetzt

Bild 9.11: Gewichtsreduktion bezogen auf das Referenzdesign [%] (Anpresskraft 70 kN)
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Entspricht die Bauteilgeometrie der des Referenzdesigns, besitzt von den metallischen Werk-
stoffen Aluminium das gréBte Potential zur Reduktion des Gewichts. Aufgrund der geringen
Dichte und des vergleichsweise hohen Elastizititsmoduls kann das Endplattengewicht um mehr
als die Hélfte reduziert werden. Das Einsparpotential von Titan liegt mit 32 % deutlich niedriger.
Die Kombination aus geringer Dichte und geringem Elastizitdtsmodul ergibt fir den Werkstoff
PEEK eine Gewichtsreduktion von 30 %. Bei diesem Werkstoff bewirkt die Vorspannung der
Zuganker unterhalb der Unterlegscheiben eine Verformung, die grdBer ist als die Durchbiegung
in der Plattenmitte.

Die orthotropen Materialien zeigen abhangig von der Faserausrichtung ein Einsparpotential von
42 % beziehungsweise 46 % flir den glasfaserverstarkten Kunststoff und 63 % beziehungs-
weise 68 % fir den kohlenstofffaserverstarkten Kunststoff. Flr beide faserverstarkten Werk-
stoffe erlaubt die Faserausrichtung von + 22,5° gegenliber der orthogonalen Schichtung der
Fasern das gréBere Einsparpotential. Dieses Verhalten zeigt sich auch bei allen weiteren Unter-
suchungen.

Durch das Versetzen der Zuganker in Richtung der Plattenmitte wird neben der Endplatten-
groBe auch das Biegemoment um den Rand der Bipolarplatten verringert. Bezogen auf das
Referenzdesign kénnen im Fall der Stahlplatte alleine 16 % des Gewichts dadurch eingespart
werden, dass sich die Endplatte in Langs- und Querrichtung um jeweils 20 mm verkarzt.
Weitere 9 % werden durch das verringerte Biegemoment eingespart. Auch fur die Werkstoffe
Aluminium und Titan reduziert sich das Gewicht der Endplatten um circa 25 %, wenn die Zug-
anker in Richtung der Plattenmitte versetzt werden. Fir die faserverstéarkten Werkstoffe ergeben
sich knapp 28 % und flur den Kunststoff PEEK 31 %. Bezogen auf das Referenzdesign lasst
sich fur unverrippte Endplatten das gréBte Reduktionspotential von 77 % unter Verwendung von
CFK mit um £ 22,5° beziiglich der kurzen Seite der Platte versetzten Faserschichten erzielen.
Mit Aluminium-Endplatten ergibt sich eine Gewichtsreduktion von 64 %.

Werden die Endplatten mit Rippen versehen, zeigt sich fir alle Metalle eine zusétzliche
Gewichtseinsparung von circa 9 % gegeniber dem Gewicht der ebenen Endplatten mit gleicher
Position der Zuganker. Bei den Faserverbundwerkstoffen hangt die Gewichtsreduktion durch
Verwendung von Rippen stark von der Faserorientierung in der Platte ab. Bezogen auf das
Gewicht der unverrippten Platte ergibt sich bei gleicher Position der Zuganker fiir den Werkstoff
GFK mit um 90° versetzter Faseranordnung eine zusétzliche Gewichtseinsparung von circa
14 %. Bei der Faserausrichtung von + 22,5° ergibt sich durch die Verrippung eine zuséatzliche
Einsparung von 10 %. Fur CFK ist die zusatzliche prozentuale Gewichtsreduktion durch den
Einsatz von Rippen geringer. Wiederum bezogen auf die ebene Platte mit gleicher Zuganker-
position betrdgt die Reduktion fir die um 90° versetzt angeordneten Fasern 11 %, fur die
Anordnung von * 22,5° weniger als 5 %. Bei allen untersuchten Variationen erzielt trotzdem der
Werkstoff CFK mit Rippen und versetzten Zugankern das geringste Endplattengewicht. Diese
Endplatte wiegt nur 22 % des Gewichts der Endplatte mit Referenzdesign.
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Bild 9.12: Gewichtsreduktion bezogen auf das Referenzdesign [%] fiir verschiedene Vorspannkrafte

Bei den Berechnungen mit verringertem Anzugsmoment summiert sich die Vorspannkraft der
20 Zuganker auf insgesamt 35 kN. Die auf die Bipolarplatte wirkende Flachenpressung betragt
weiterhin 10 bar. Reaktionskrafte werden (ber die Linienlast am Bipolarplattenrand ausge-
glichen. In Bild 9.12 ist fir ausgewéhlte Werkstoffe die Gewichtsreduktion bezogen auf das
Referenzdesign bei voller Vorspannung (70 kN) abgebildet. Fir die einzelnen Werkstoffe sind
die Gewichtsreduktionspotentiale durch verringerte Anzugskraft denen mit voller Anzugskraft
gegenlibergestellt. In Bild 9.12 sind ausschlieBlich die Geometrien mit auBenliegenden Zug-
ankern aufgetragen. Bei der Endplattengeometrie mit nach innen versetzten Zugankern ist die
Durchbiegung der Endplatten hauptséachlich durch den konstanten Anpressdruck der Bipolar-
platte bestimmt. In diesem Fall ist der Einfluss der Anzugskraft der Zuganker vernachlassigbar
gering. Die Einsparpotentiale der Variationen mit innenliegenden Zugankern und verringerter
Anzugskraft entsprechen daher den in Bild 9.11 dargestellten Ergebnissen. Bezogen auf das
Gewicht der Endplatten mit entsprechender Geometrie und vollem Anzugsmoment, betragt die
zusatzliche Gewichtsverringerung durch die Verringerung der Zugankerverspannung flr die
unterschiedlichen Werkstoffe 3-6 %. Die kleinste zusétzliche Gewichtsverringerung von 3 %
ergibt sich fir die CFK-Endplatte mit um + 22,5° versetzten Faserschichten. Trotzdem erzielt
diese verrippte CFK-Endplatte die auf das Referenzdesign bezogene gréBte Gewichtsreduktion
von 70 %.

Zur Endplattenmitte hin versetzte Zuganker erfordern Bohrungen oder zumindest Aus-
sparungen in den Bipolarplatten. Dies flhrt zu einem erhdhten Fertigungsaufwand der Bipolar-
platten und zu einem erhéhten Dichtungsaufwand. Hier birgt die Verwendung von Spanngurten
anstelle der Zuganker in mehrfacher Hinsicht Vorteile:
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ein groBerer Teil der Bipolarplatte steht als aktive Flache zur Verflgung, da keine
Bohrungen in die Platten eingebracht werden missen

die Dichtungstechnik ist unabhéngig von dem Verspannsystem

die Grundflache der Endplatten kann auf die Fldche der Bipolarplatten verringert
werden, da die Spanngurte dicht an den Bipolarplatten vorbeigefiihrt werden kénnen

Ein Vergleich zeigt, dass das Gewicht des mit Spanngurten verpressten Zellstapels im Ver-
gleich zu dem Gewicht des mit versetzten Zugankern verpressten alleine durch die kleinere
Endplattengrundflache um weitere 18 % verringert werden kann. Diese Abschatzung geht von
der konservativen Annahme aus, dass das Gewicht der Zuganker dem der Spanngurte
entspricht und die Endplattenwélbung unabhangig von dem Spannsystem ist.

9.1.3 Bauteilkosten ausgewahlter Endplattenvarianten

Die Wahl des Endplattenwerkstoffs und -designs ist neben dem Bauteilgewicht und —volumen
maBgeblich und in wesentlich starkerem MaRB als bei anderen Bauteilen durch die Bauteilkosten
bestimmt. Im Folgenden werden ausgewahlte der im vorherigen Kapitel vorgestellten End-
plattenvarianten bezliglich ihrer Herstellkosten miteinander verglichen und bewertet. Eine Plan-
kostenrechnung auf Vollkostenbasis ermittelt abschlieBend denkbare resultierende Netto-
verkaufspreise. Da gerade das Design der verrippten Endplatten nicht optimal an die verschie-
denen betrachteten Fertigungsprozesse angepasst ist, kénnen die Ergebnisse der Kostenbe-
trachtung nur eine erste Abschatzung darstellen.
Die Herstellkosten eines Bauteils ergeben sich aus der Summe der Material- und Fertigungs-
kosten. Die Materialkosten bilden die Summe der Materialeinzel- und Materialgemeinkosten.
Wahlt man zur Bestimmung der Fertigungskosten den Ansatz der Stundensatzrechnung, so
setzen sich diese additiv aus den Produkten aus den kalkulierten Arbeitsstunden und den
entsprechenden Stundenséatzen der einzelnen Arbeitsschritte zusammen. Die Stundenséatze
gliedern sich in Maschinen- und Mitarbeiterstundensatze. Getrennt davon werden indirekte
Gemeinkosten wie Verwaltungs- oder Versicherungskosten Uber geeignete Umlageschlissel
als Zuschlage bertcksichtigt. Werden zur Summe der aufgezahlten Anteile, den sogenannten
Selbstkosten, der geplante Gewinn sowie eventuell gewahrte Rabatte addiert, ergibt sich der
kalkulierte Nettoverkaufspreis.
Ein Maschinenstundensatz errechnet sich aus der Umlage der entstehenden Kosten auf die
Produktionsstunden. Zur Ermittlung der fixen und der von den Maschinenlaufzeiten abhangigen
variablen Kosten werden unter anderem folgende Daten benétigt:

Anschaffungswert der Maschine

Technische und wirtschaftliche Nutzungsdauer

Sollstundenzahl

Instandhaltungs- und Versicherungskosten

Raumbedarf und —kosten

Durchschnittlicher Strom- und Warmebedarf sowie Energiekosten
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In die Produktionsstunden gehen neben den Produktionszeiten auch Rist- und Maschinenstill-
standszeiten ein.

In die Ermittlung des Mitarbeiterstundensatzes flieBen alle Lohn- und Lohnnebenkosten sowie
die Summe der verrechenbaren Arbeitsstunden ein.

Fir die Kostenanalyse werden die ebenen und verrippten Endplatten aus Stahl und Aluminium
ausgewahlt. Des Weiteren wird der faserverstarkte Kunststoff CFK mit um £ 22,5° versetzten
Faserschichten aufgrund seines geringen Bauteilgewichtes betrachtet. Eine Verrippung der
CFK-Platte ist wegen der geringen zusatzlichen Gewichtseinsparung (siehe Bild 9.11) weder
technisch noch wirtschaftlich sinnvoll. Wie bereits im vorherigen Kapitel gezeigt, ist der Kunst-
stoff PEEK aufgrund der vorliegenden Bauteilbelastungen nicht zweckmaBig. Ebenfalls er-
scheint der Werkstoff Titan aufgrund seines vergleichsweise hohen Materialpreises und der
schwierigen Verarbeitbarkeit als ungeeignet.
Die Designs der betrachteten ebenen und verrippten Endplatten (EP) orientieren sich an denen
in den Bildern 13.4 und 13.5. Die Zugankerbohrungen der Endplatten sind nach innen versetzt
(siehe Kapitel 9.1.2). In eine Endplatte sind 20 Zuganker- und 3 Manifoldbohrungen einge-
bracht. Die Berechnungen gehen von einer Jahresproduktion von 10.000 Endplatten aus. Zur
Fertigung der verrippten Endplatten werden drei unterschiedliche Fertigungsprozesse betrach-
tet. Untersucht werden die Kosten fiir eine Endplatte, bei der

die Rippen aus dem Vollmaterial gefrast werden

die Rippen angeschweift werden

das gesamte Bauteil bei einem GieBprozess entsteht

Die Ermittlung der massenspezifischen Materialeinzelkosten erfolgt auf Basis einer Daten-
sammlung des europdischen statistischen Amtes EUROSTAT in Luxemburg. Die dort gefuhrte
Datenbank EUROPROMS (Européische Produktions- und Marktstatistiken) beinhaltet Angaben
zu Mengen und Werten kategorisierter produzierter Guter, die im européischen Wirtschaftsraum
gehandelt werden. Die ausgewerteten Daten beziehen sich auf den Zeitraum zwischen den
Jahren 1994 und 2000 und setzten sich zu Wahrscheinlichkeitsverteilungen fur die Materialein-
zelkosten zusammen. Die Auswertung der Daten erfolgt, indem fiir die vorhandenen Daten-
punkte einer bestimmten Gutergruppe die Summenfunktion Uber die geographischen und
zeitlichen Bilanzrdume hinweg gebildet wird. Der Verlauf der entsprechenden Summenfunktion
gibt Auskunft Uber die Streuung der aufgefiihrten massenbezogenen Materialeinzelkosten. Eine
genaue Beschreibung der Auswertung findet sich in [15]. Exemplarisch ist im Anhang in Bild
13.7 ein Histogramm der EUROPROMS-Daten fiir die Gutergruppe ,kaltfertiggestellte Stébe,
Flachstahl und Profilstdbe aus nichtrostendem Stahl“ mit den entsprechenden Wahrscheinlich-
keitswerten abgebildet.

Aufgrund der hier betrachteten geringen Jahresproduktion erscheint es nicht sinnvoll, den
Medianwert der Summenfunktion (Sso) als charakteristischen Wert flir die Materialkosten heran-
zuziehen. Die Kalkulation gewinnt an Sicherheit, wenn fir die einzelnen Gitergruppen jeweils
der Summenfunktionswert Sgs angesetzt wird. Dieser Wert indiziert, dass 95 % der ausgewer-
teten Materialeinzelkosten unter diesem Wert liegen. Sgs beriicksichtigt somit nicht die als wenig
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wahrscheinlich einzustufenden Extremwerte, stellt aber beziiglich der Materialeinzelkosten
trotzdem einen konservativen, realistischen Wert dar.

Tabelle 9.2: massenspezifische Preise der ausgewéhlten Gutergruppen [€/kg]

Gutergruppe massenspez. Preis [€/kg]
Stabe, Flachstahl und Profilstdbe kaltfertiggestellt, aus|: Sgs= 5,4
nichtrostendem Stahl

Stangen (Stabe) und Profile, aus nichtlegiertem Aluminium : Sgs=7,8

Es sei angenommen, dass fir alle Fertigungsprozesse, mit Ausnahme des GieBprozesses,
Bleche der bendtigten Dicke als Ausgangsmaterialien vorliegen. Tabelle 9.2 listet die als Aus-
gangsmaterialien fiir die Endplattenfertigung ausgewahlten Giltergruppen mit den entsprechen-
den massenbezogenen Materialkosten auf. Auf Basis der EUROSTAT-Daten betragen die
massenbezogenen Materialkosten mit tber 95 %-iger Wahrscheinlichkeit weniger als die aufge-
fihrten Summenfunktionswerte Sgs. Fir die CFK-Werkstoffe lassen sich keine belastbaren Ma-
terialkosten aus den in der Datenbank enthaltenen Gutergruppen ableiten. Der aus Angeboten
verschiedener Hersteller gemittelte Wert von 100 €/kg wird daher als massenbezogener Preis
fir CFK-Platten angenommen. Fir die im GieBprozess hergestellten verrippten Endplatten aus
Stahl und Aluminium wird ebenfalls ein aus mehreren Angeboten gemittelter Wert angesetzt.
Der massenspezifische Preis fir die gegossene Endplatte aus Stahl betragt 9 €/kg, fur die
Platte aus Aluminium 10,5 €/kg. Dieser Preis steht in sehr guter Ubereinstimmung zu dem
EUROSTAT-Wert Sgs=10,8 €/kg fir die Gutergruppe ,Waren aus Aluminium, gegossen®.

Tabelle 9.3: fertigungsprozessspezifische Bearbeitungsschritte

Bearbeitungsschritt Stahl Aluminium CFK

eben verrippt eben verrippt eben
frasen | schweiBen | gieBen frasen | schweiBen | gieBen

AuBenkonturen sagen X X X X X X X

AuBenkonturen fasen X X X X X X X

Bohrungen zentrieren / senken X X X X X X X X X

Zugankerbohrungen bohren X X X X X X X X X

Manifoldbohrungen bohren X X X X X X X X X

Bohrungen entgraten (Riickseitig) |  x X X X X X X X X

Gewinde schneiden (Manifold) X X X X X X X X X

Manifoldtaschen frasen X X X X X X X

Endplattenunterseite frasen X X X X X X X X X

Rippen aus Vollmaterial frasen X X

Einzelne Rippen zuschneiden X X

Rippen aneinander heften X X

Rippen schweiBen X X

verrippte Endplatte gieBen X X

Tabelle 9.3 flihrt die vom Fertigungsprozess abhangigen Bearbeitungsschritte auf. Sowohl bei
den ebenen als auch den verrippten Endplatten haben alle Fertigungsprozesse einige Bearbei-
tungsschritte gemein. AuBer bei den im GieBprozess hergestellien Endplatten miissen die
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Platten auf ihre duBeren AbmaBe zugesagt werden. Bei allen Platten miissen die Zuganker-
bohrungen eingebracht und Gewinde zur Befestigung der Rohrleitungen an den Endplatten
geschnitten werden. Der Ubergang von den runden Rohrleitungen auf die rechteckigen Mani-
foldflachen erfolgt durch in die Endplatte gefrédste Taschen. Eine gleichmé&Bige Anpressdruck-
verteilung erfordert eine ebene Plattenunterseite mit einer Toleranz von wenigen Hundertstel-
millimetern. Dies ist in einem abschlieBenden Arbeitsschritt mit einem speziellen Fraswerkzeug
zu realisieren.

Im Fall der angeschweiBten Rippen erfolgt zunachst ein Zuschnitt der Einzelrippen auf MaB. Die
Rippen werden in einer Vorrichtung positioniert und an den zentralen Ring angeheftet. An-
schlieBend werden sie mit der Grundplatte verschweiBt. Als SchweiBverfahren eignet sich das
Metall-Inertgas-SchweiBen (MIG). Die Gewichtszunahme, die aus dem aufgebrachten SchweiB-
gut resultiert, bleibt unberlcksichtigt. Die Kostenabschatzung geht davon aus, dass keine
Nachbearbeitung der Platten durch einen Gllihprozess erforderlich ist.

Die im GieBprozess erzeugten Endplatten erfordern Vorarbeiten in der Formerei, dem Schmelz-
betrieb und der Putzerei. Nicht weiter aufgeschliisselte Arbeitsschritte beinhalten beispielsweise
den Hohlformenbau, das Schmelzen und GieBen der Materialien und das Abtrennen der
Trichter und Steiger von dem gegossenen Bauteil. Aufgrund des stark erhéhten Fertigungsauf-
wands werden die Zugankerbohrungen nicht wéhrend des GieBprozesses in das Bauteil einge-
bracht. In Verbindung mit den groBen Fertigungstoleranzen beim GieBprozess ist es somit not-
wendig, die Platten nachtraglich noch wie oben beschrieben spanend zu bearbeiten.

Tabelle 9.4: kalkulierte Arbeitszeit der einzelnen Bearbeitungsschritte pro Endplatte [min]

Bearbeitungsschritt / Kostenstelle

kalkulierte Arbeitszeit

AuBenkonturen ségen

2 min

AuBenkonturen fasen

1 min

Bohrungen zentrieren / senken

23 x 0,08 min = 1,8 min

Zugankerbohrungen bohren

20 x 0,15 min = 3,0 min

Manifoldbohrungen bohren

3 x 0,15 min = 0,5 min

Bohrungen entgraten (Rickseitig)

20 x 0,08 min = 1,6 min

Gewinde schneiden (Manifold)

3 x 0,25 min = 0,8 min

Manifoldtaschen fréasen

3 x 0,3 min = 0,9 min

Endplattenunterseite frasen

2,0 min

Rippen aus Vollmaterial frasen

20,0 min

Einzelne Rippen zuschneiden

11 x 0,2 min = 2,2 min

Rippen aneinander heften

10 x 0,3 min = 3 min

Rippen schweiBen

10x 0,25 m x 7,5 min/m = 12,5 min

Spanende Bearbeitung: Ristzeiten, Vor- und Nacharbeiten, Priifen

5,0 min

SchweiBen: Ristzeiten, Vor- und Nacharbeiten, Priifen

6,0 min

Aufgrund der Kiirze der einzelnen Bearbeitungsschritte ist ein hoher Personalaufwand nétig.
Die Rist- und Spannzeiten sowie weitere Maschinenstillstandszeiten verursachen daher einen
groBen Teil der anzusetzenden Arbeitszeiten. Diese unproduktiven Arbeitszeiten kénnen eben-
so wie die produktiven aufgrund unterschiedlicher Optimierungsgrade der Prozessablaufe von
Firma zu Firma individuell differieren. Die in Tabelle 9.4 angegebenen Zeiten kénnen somit nur
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einen Anhaltswert liefern. Sie orientieren sich an den durchschnittlichen Bearbeitungszeiten
eines mittelstandischen metallverarbeitenden Betriebs. Vereinfachend wird angenommen, dass
die angesetzten Arbeitszeiten der Bearbeitungsschritte fir alle Werkstoffe identisch sind.

Ohne diese einzelnen Kostenstellen detaillierter aufzuschlisseln, werden die in Tabelle 9.5 auf-
geflhrten Stundensatze fur die jeweiligen Fertigungsverfahren verwendet. Fertigungsgemein-
kosten sind in den Stundensatzen bereits enthalten. Aufgrund des erhdhten Fertigungsauf-
wands bei der Bearbeitung des CFK-Werkstoffs wird ein um 10 % erh&hter Stundensatz beim
Frasen und Bohren angesetzt. Der Stundensatz fiir das MIG-SchweiBen der Rippen ist fiir die
beiden Werkstoffe Stahl und Aluminium gleich groB angenommen. SchweiBzusatzkosten sind in
dem Stundensatz entsprechend berlcksichtigt.

Tabelle 9.5: Stundensétze fur die jeweiligen Fertigungsverfahren [€/h]

Stundensatz [€/h] Quelle
Sé&gen : 47 [112]
Frasen und Bohren : 50 [112,113]
SchweiBen : 52 [114]

In Bild 9.13 ist reprasentativ fiir die aus Stahl gefertigten Endplatten gezeigt, wie stark die
Herstellkosten von dem jeweiligen Fertigungsverfahren abhé&ngen. Die aufgefiihrten Material-
kosten setzen sich aus Materialeinzel- und Materialgemeinkosten zusammen. Im Fall gegos-
sener Endplatten beziehen sich die Materialkosten auf das gegossene, aber noch nicht spa-
nend bearbeitete Bauteil. Als Richtwert fir den Materialgemeinkostenzuschlag bei der Zu-
schlagskalkulation in Metallhandwerksbetrieben werden 20 % der Materialeinzelkosten ange-
setzt [114, p. 14]. Hier zeigt sich, dass die Materialkosten in einem Bereich von 40 % bis 80 %
der Herstellkosten fiir die unterschiedlichen Fertigungsverfahren variieren.
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100,0 @ Materialgemeinkosten
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Bild 9.13: Herstellkosten von Endplatten aus Stahl in Abh&ngigkeit des Fertigungsverfahrens

Der Vergleich der drei Fertigungsalternativen zur Herstellung verrippter Endplatten zeigt, dass
bei der angenommenen Jahresproduktion die im GieBprozess gefertigten Endplatten die gering-
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sten Kosten erwarten lassen. Werden die Rippen aus Vollmaterial gefrdst oder angeschweift,
sind die Herstellkosten der Endplatten um 73 % beziehungsweise um 17 % hdéher als die der
gegossenen Bauteile. Die Herstellkosten gegossener Endplatten liegen mit Produktionsstiick-
kosten von 59 € allerdings noch um 27 % Uber denen einer ebenen Endplatte.

210,0 T
180,0 1 O Fertigungskosten |
I @ Materialgemeinkosten
150,0 T — | m Materialeinzelkosten —
1200 1 verrippte Endplatten sind im
90.0 1l GieBverfahren hergestellt

60,0 —
30,0 - e ] \Q

0,0 + : : : :
Stahl (eben) Stahl Aluminium  Aluminium CFK (eben)
(verrippt) (eben) (verrippt)

Herstellkosten pro Endplatte [€]

Bild 9.14: Vergleich der Herstellkosten fiir Endplatten aus unterschiedlichen Werkstoffen

Einen Vergleich der Herstellkosten fir die aus unterschiedlichen Werkstoffen hergestellten End-
platten zeigt Bild 9.14. Die verrippten Endplatten aus Stahl und Aluminium sind im GieBprozess
hergestellt. Die Fertigungskosten bewegen sich fir alle Varianten im Bereich zwischen 12 € und
17 €. Die groBen Unterschiede in den Herstellkosten von Uber 150 € pro Endplatte sind dem-
nach durch die Materialkosten bedingt. Die Herstellkosten der ebenen Standardplatte aus Stahl
liegen bei knapp 50 € pro Bauteil. Im Vergleich dazu werden bei den Aluminium-Endplatten die
héheren spezifischen Materialkosten durch das geringere Bauteilgewicht Gberkompensiert. Dies
resultiert in um circa 20 % reduzierten Herstellkosten fir die ebenen und verrippten Aluminium-
Platten. Bei den Endplatten aus Stahl besteht zwischen den ebenen und verrippten Platten ein
Unterschied in den Herstellkosten von 27 %. Dieser Unterschied betragt bei den Aluminium-
Bauteilen aufgrund der vergleichsweise geringen Kosten flir das gegossene Bauteil nur 4 %.
Die hohen massenspezifischen Materialkosten des CFK-Werkstoffs bedingen Herstellkosten
von fast 200 € fUr eine kohlefaserverstérkte Endplatte.

Die folgende differenzierende Zuschlagkalkulation erlaubt eine Orientierung im Hinblick auf zu
erwartende Nettoverkaufspreise der Endplatten aus Bild 9.14. Die Kalkulation nutzt durch-
schnittliche Zuschlage, wie sie aus der Kostenstruktur fiir das deutsche produzierende Gewerbe
im Bereich Maschinenbau im Jahr 2001 hervorgehen [115]. Neben den bereits bei den Material-
und Fertigungskosten einkalkulierten Gemeinkosten wird ein Zuschlag auf die Herstellkosten
von 10 % fur Verwaltung, Vertrieb und Recht, von 5 % fur produzierte Ausschussware sowie
von 6 % flr sonstige Kosten beriicksichtigt. Ferner werden zu den Selbstkosten Zuschlage von
10 % fiir den Gewinn und 3 % fiir gewahrte Rabatte und Skonto hinzuaddiert. Kosten f(ir den
Entwicklungsaufwand bleiben unberlicksichtigt. In Tabelle 9.6 sind die pro Endplatte ermittelten
Nettoverkaufspreise in Euro zusammengefasst. Unter den betrachteten Varianten sind die



166 9 Konstruktive Bauteiloptimierung

ebenen CFK-Endplatten mit einem Stlickpreis von =260 € am teuersten. Der niedrigste Ver-
kaufspreis von gut 50 € pro Platte ergibt sich fir die ebenen und verrippten Endplatten aus Alu-
minium.

Tabelle 9.6: differenzierende Zuschlagskalkulation zur Bestimmung der Nettoverkaufspreise [€]

Stahl Aluminium CFK

eben  verrippt eben  verrippt  eben
Materialeinzelkosten (MEK) 26,0 39,3 18,1 22,0 147 [€/EP]
Materialgemeinkosten (20 % der MEK) 5,2 7,9 3,6 4.4 29,4 [€/EP]
Fertigungskosten (FK) 15,5 12,2 15,5 12,2 17,0 [€/EP]
Herstellkosten (HK) 46,6 59,3 37,2 38,5 193 [€/EP]
Verwaltung, Vertrieb, Recht (10 % der HK) 4,7 59 3,7 3,9 19,4 [€/EP]
Ausschuss (5 % der HK) 2,3 3,0 1,9 1,9 9,7 [€/EP]
Sonstige Gemeinkosten (6 % der HK) 2,8 3,6 2,2 2,3 11,6  [€/EP]
Selbstkosten (SK) 56,4 71,8 45,0 46,6 234 [€/EP]
Gewinn (10 % der SK) 5,6 7,2 4,5 4,7 23,4 [€/EP]
Skonto und Rabatte (3 % der SK) 1,7 2,2 1,4 1,4 7,0 [€/EP]
Nettoverkaufspreis 63,8 81,1 50,9 52,7 264 [€/EP]

Die Kostenanalyse zeigt, dass die CFK-Platten aufgrund des hohen Preises nur in Spezialan-
wendungen mit héchsten Anforderungen an das Bauteilgewicht eingesetzt werden wirden. Der
Einsatz verrippter Endplatten aus Stahl erscheint aufgrund der geringen zuséatzlichen Gewichts-
ersparnis im Vergleich zu den stark erhdhten Fertigungskosten nicht gerechtfertigt. Die zusatz-
liche Gewichtseinsparung von circa 9 % der verrippten Endplatten gegeniiber dem Gewicht
ebener Endplatten wird durch 27 % héhere Herstellkosten erkauft. Die gleiche prozentuale
Gewichtsreduktion kann dagegen bei den Aluminiumplatten durch einen nur um 4 % hdheren
Preis erzielt werden.

Fir den Einsatz in dem Brennstoffzellenstapel werden daher bei einer Jahresproduktion von
10.000 Stuck die im GieBprozess hergestellten verrippten Endplatten aus Aluminium empfoh-
len. Diese Endplatten sind 57 % leichter und gleichzeitig 17 % glinstiger als ebene Platten aus
Stahl.

Zur merklichen Reduktion der Herstellkosten ist es von entscheidender Bedeutung, die Arbeits-
schritte und somit die Bearbeitungszeit des jeweiligen Fertigungsverfahrens durch ein optimier-
tes Design zu verringern. Beispielsweise zeigt sich hier ein weiterer Vorteil der mit Spanngurten
verspannten Zellstapelkonstruktion, die keine Zugankerbohrungen in den Endplatten benétigt.
Im Fall der ebenen Aluminiumplatte kénnen bereits allein durch eine derartige Konstruktion die
Herstellkosten der Endplatte um circa 25 % verringert werden.

9.2 Dichtung

In Kapitel 4.4.1 sind Flachdichtungen aus unterschiedlichen Werkstoffen bezlglich ihrer Dicht-
wirkung in Brennstoffzellen experimentell untersucht worden. Um die geforderte Dichtwirkung in
den Zellen zu erzielen, sind Schraubenkréafte von Uber 50 kN notwendig. Die durch die groBen
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Kréfte bewirkte Wélbung der Endplatten resultiert in einer inhomogenen Anpressdruckverteilung
in den Einzelzellen und Short-Stacks (siehe Bild 4.16, Kapitel 4.4.2). Neben einer verringerten
Leistung kann dies zur Bauteilschadigung und -zerstérung flihren. Trotz der groBen Anpress-
krafte, die die Flachdichtungen aufnehmen, werden sie aufgrund der groBen Kontaktflache nur
um rund 5 % ihrer Ausgangsdicke im unverpressten Zustand komprimiert. Die geringe Verpres-
sung erschwert, Toleranzen der Dichtungspartner auszugleichen.

Fortschrittliche Dichtungstechniken gehen dazu (ber, die Hauptkraft Gber die Diffusionsschicht
zu leiten und die Dichtung nahezu kraftfrei“ zu gestalten. Dies ermdglicht, die Anpresskraft zu
minimieren und dadurch die Bauteiloeanspruchungen zu reduzieren, die Durchbiegung der
Endplatten zu verringern und Bauteiltoleranzen effektiver ausgleichen zu kénnen. Zu diesem
Zweck werden hauptséchlich zwei Entwicklungsanséatze verfolgt. Zum einen kdnnen durch die
Verwendung eines weicheren Materials Bauteiltoleranzen der Dichtflachen besser ausgeglichen
werden. Zum anderen kann ein geometrischer Losungsansatz die Kontaktflache der Dichtung
und damit die bendtigte Anpresskraft verringern. Ein solcher geometrischer Ansatz sieht bei-
spielsweise eine profilierte Dichtung mit Dichtlippe vor. Dichtlippen kdnnen groBe Toleranzen
bei gleichzeitig geringer Anpresskraft ausgleichen, da im Vergleich zu Flachdichtungen bei der
Verpressung deutlich geringere Dehnungen im Elastomer auftreten. Profilierte Dichtungen
kénnen ein- oder beidseitig sowohl auf Bipolarplatten als auch auf MEAs oder Gasdiffusions-
schichten in einem SpritzgieBprozess appliziert werden [24, 25, 26]. Die Dichtungsintegration
trégt zusétzlich dem Prinzip der Teilereduktion Rechnung und verringert Montagezeiten sowie
die Anzahl der potentiellen Fehlerquellen.

Im Vergleich zu der in den Experimenten verwendeten NBR-Flachdichtung werden im Folgen-
den zwei Dichtungsgeometrien bezlglich der Anpresskraft und Bauteiloeanspruchung unter
unterschiedlichen Lastzustdnden bewertet. Bei der ersten Geometrie handelt es sich um eine
profilierte Dichtung mit Dichtlippe, bei der zweiten um eine schmale Flachdichtung. Beide Geo-
metrien werden im Folgenden n&her vorgestellt. Die theoretischen Betrachtungen beschrénken
sich auf die mechanische Dichtungsauslegung. Alterung oder Kosten der Dichtungen werden
nicht untersucht. Die vorgestellten Berechnungen entstanden in Zusammenarbeit mit der Firma
Freudenberg Forschungsdienste KG [116].

Die Dichtungsapplikation erfolgt auf der aktiven Seite des Bipolarplattenelements (BPE). Die
Dichtung umfasst die aktive Flache und die Manifolds auf einer Lange von ungefahr 1100 mm.
Die Héhe der Flachdichtung entspricht im verpressten Zustand der GDL-Dicke. Der im
Randbereich der MEA aufgetragene Schutzfilm besitzt bei einem E-Modul von circa 2-4 MPa
eine hohe Steifigkeit (siehe Kapitel 3.1). Dies erlaubt, auf korrespondierenden Bipolarplatten die
gleiche Lippengeometrie zu verwenden, ohne dass die Dichtungsprofile unter Belastung auf-
einander abgleiten. Die im SpritzgieBverfahren aufgebrachten Dichtungen benétigen eine um-
laufend circa 1 mm breite Anlagefléache fur das formgebende Werkzeug.
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Bild 9.15: FE-Modell der profilierten Dichtung mit Dichtlippe und Stopper [mm] [116]

Das Design der profilierten Dichtung ist in Bild 9.15 mit den relevanten Geometriedaten gezeigt.
Die dreiecksférmige Dichtlippe presst sich unter Belastung in den angrenzenden verjlingten Mit-
telbereich ein. Um die Dichtlippe vor Uberbeanspruchung zu schiitzen, ist eine Anschlagsfunk-
tion, ein sogenannter Stopper, in die Dichtung integriert. Der Stopper begrenzt die maximale
Verpressung der Dichtlippe und kann des Weiteren auch in gewissem MaBe die Diffusions-
schicht vor GberméaBiger Kompression schitzen.

Die Geometrie der untersuchten Flachdichtung ist in Bild 9.16 zu sehen.
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Bild 9.16: FE-Modell der Flachdichtung [mm)] [116]

Als Dichtungswerkstoff wird ein Silikon-Kautschuk gewahlt. Der Werkstoff ist durch die
Kennwerte Schubmodul 0,7 N/'mm?2 und Kompressibilitit 0,001 mm2/N charakterisiert. Den
nicht-linearen Verlauf der Spannungs-Dehnungskurve des Materials beschreibt das hyperelas-
tische Neo-Hooke Modell. Der Reibkoeffizient zwischen Elastomer und Membran wird mit 0,3
angesetzt. Die Dehnung der Dichtung in Langsrichtung (z-Richtung) wird vernachlassigt. Diese
Annahme stellt bezliglich der maximalen Bauteilbelastung eine konservative Abschatzung dar.
Die ReiBdehnung des Materials liegt bezogen auf die Ausgangslange bei circa 500 %. Zum
Schutz vor UberméBiger Bauteilbeanspruchung soll die zuldssige Dehnung der Dichtung im
Auslegungspunkt maximal 130 % betragen.

Die Nominaldicke des verwendeten Gasdiffusionsgewebes betrdgt im unverpressten Zustand
0,4 mm. Bei der empfohlenen Flachenpressung von 10 bar verringert sich die Dicke auf
0,24 mm. Laut Herstellerangaben liegen die Toleranzen im unverpressten Zustand bei + 25 um
und - 75 um. Unter der Annahme, dass die Toleranzfelder der verpressten GDL prozentual
denen der unverpressten entsprechen, ergibt sich fir die verpresste GDL eine Dicke von
0,24 mm + 15/ - 45 um. Toleranzen der Bipolarplatte, der Membran sowie der Dichtung bleiben
bei den Berechnungen unbericksichtigt.
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Bild 9.17: 1. Hauptdehnung der Dichtungsprofile bei Verpressung der nominellen GDL mit 10 bar [116]

Exemplarisch fir den Fall, dass die GDL Nominaldicke besitzt und mit 10 bar verpresst ist, zeigt
Bild 9.17 die unter Belastung verformten Konturen der Dichtungsprofile. Die dargestellte erste
Hauptdehnung gibt Aufschluss Uber die Bauteilbeanspruchungen in den Elastomeren. Bezogen
auf die Ausgangslange ist die Legende entsprechend der maximal zulassigen Dehnung von
130 % skaliert. Die maximal auftretende Dehnung betrégt in beiden Dichtungsprofilen circa
60 %. Liegt eine GDL mit maximaler Minustoleranz vor, steigt die Bauteilbelastung in der
profilierten Dichtung mit Dichtlippe auf rund 120 %. Die Bauteilbeanspruchung liegt somit noch
unterhalb des definierten Grenzwertes. Unter gleichen Bedingungen treten in der Flachdichtung
dagegen Dehnungen von Uber 200 % auf. Diese hohe Bauteilbeanspruchung kann zu einer
beschleunigten Alterung der Dichtung flihren. Die Bauteilbelastung kann durch eine diinnere
Flachdichtung verringert werden, allerdings besteht dann die Gefahr, dass die Dichtigkeit im Fall
einer Diffusionsschicht mit Plustoleranz nicht gewahrleistet ist. Hier gilt in erster Naherung, dass
Dichtigkeit besteht, wenn die Kontaktspannung des Dichtungsprofils gréBer als der Innendruck
ist. Bei den vorliegenden Dichtungsgeometrien liegt die Kontaktspannung flr die gréBte GDL
(0,24 mm +15 um) oberhalb von 14 bar, so dass Uber das gesamte Toleranzfeld die Dichtigkeit
in jedem Fall gewahrleistet ist.
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Bild 9.18: Kraft-Weg-Verlauf
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Bild 9.18 zeigt die ermittelten Kraft-Weg-Verlaufe fir die beiden Dichtungsprofile. Die Anpress-
kraft ist auf eine Dichtungslange von 1 mm bezogen. Deutlich zu erkennen ist, wie die Wirkung
des Stoppers bei der profilierten Dichtung ab einer Einfederung von circa 0,16 mm einsetzt. Die
bezeichneten Verpressungszustande entsprechen den unterschiedlichen Toleranzlagen der mit
10 bar verpressten GDL. Aufgeflihrt sind jeweils die drei Falle maximaler, minimaler und nomi-
naler GDL-Dicke. Aufgrund der unterschiedlichen Ausgangsdicken der Dichtungen liegen glei-
che Toleranzlagen der GDL bei unterschiedlichen Einfederungslangen der beiden Dichtungen.
Um die gleiche GDL-Verpressung zu erreichen, erfordert die Flachdichtung circa 6- bis12-fach
hdhere Anpresskréfte als die profilierte Dichtung. Die Vorspannkraft des gesamten Zellstapels
ergibt sich aus der Summe der Kréfte, die durch die GDL und die Dichtung geleitet werden. Bei
einer GDL-Flache von 244 cm? und einem Anpressdruck der GDL von 10 bar sowie einer
Dichtungslédnge von rund 1100 mm liegt fiir die untersuchten Falle in Abhangigkeit der GDL-
Dicke die Gesamtkraft zwischen 25 und 33 kN. Bei nominaler GDL-Dicke wird rund 1 % der
Gesamtkraft in die profilierte Dichtung, beziehungsweise 8 % in die Flachdichtung eingeleitet.
Die gréBte Kraft wird bei minimaler GDL-Dicke durch die Dichtungen geleitet, so dass hier die
Anteile 3 % beziehungsweise 27 % der Gesamtkraft betragen.

Bei den in Kapitel 4 beschriebenen Experimenten sind Flachdichtungen aus dem Werkstoff
NBR zum Einsatz gekommen. Die Dichtungsgeometrie ist in den Bildern 3.1 und 3.5 zu sehen.
Im unverpressten Zustand sind die Dichtungen 0,3 mm dick. Die Kontaktflaéche zwischen Dich-
tung und Membran ist um den Faktor 10 gréBer als die der oben beschriebenen Flachdichtung
aus Silikon-Kautschuk. Den Ergebnissen der experimentell ermittelten Anpressdruckverteilung
sowie den Berechnungen aus Kapitel 9.1.1 zufolge, liegt in den Zellen ein Anpressdruck in der
Diffusionsschicht von ungeféhr 6-7 bar vor. Bei nominaler GDL-Dicke entspricht dieser Druck
einer Einfederung der NBR-Dichtung von circa 0,01 mm. Die resultierende ldngenbezogene
Kraft ist bereits bei dieser geringen Einfederung um mehr als zwei GréBenordnungen gréBer als
bei den beiden untersuchten Dichtungsprofilen aus Silikon-Kautschuk. Trotz der geringen GDL-
Verpressung liegt der Anteil der durch die Dichtung geleiteten Kraft mit 75 % der Gesamtkraft
deutlich Uber dem Anteil der Kraft, der durch die GDL flieBt. Aufgrund der Kombination aus
groBer Kontaktflache und hoher Materialsteifigkeit kann demnach nicht die gewlinschte GDL-
Verpressung von 10 bar mit den verwendeten NBR-Dichtungen erreicht werden. Dies bestétigt
die Aussage aus Kapitel 9.1.1.

Bedingt durch den geringeren Bauraum der beiden untersuchten Dichtungsprofile kann die
aktive Flache beziehungsweise der Flachennutzungsgrad der Bipolarplatten um rund 15 % im
Vergleich zur Konstruktion mit NBR-Flachdichtungen erhéht werden.

9.3 Zusammenfassung

In Kapitel 9.1 erfolgt eine konstruktive Optimierung der Endplatten und Dichtungen des Brenn-
stoffzellenstapels. Verschiedene Endplattenwerkstoffe und —geometrien werden hinsichtlich
ihres Bauvolumens und Bauteilgewichts sowie der Herstellkosten bewertet. In einem ersten
Schritt wird geklart, wie sich eine Woélbung der Endplatten auf die Anpressdruckverteilung im
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Zellstapel und damit auf die Stackleistung auswirkt. Die bei den Experimenten in Kapitel 4
verwendeten Endplatten aus Edelstahl werden bei den Betrachtungen als Referenzdesign
definiert.

Aufgrund der Flachenpressung zwischen den Endplatten und den darunter liegenden Zellen
wolben sich die Endplatten nach auBen. Die Berechnungen zeigen, dass die Endplattendefor-
mation in einem Zellstapel mit graphitischen Bipolarplatten gréBer ist als in einem mit Bipolar-
platten aus Titan. Eine gleichmaBigere Anpressdruckverteilung tber die Flache der Diffusions-
schichten kann allerdings in dem Zellstapel mit graphitischen Bipolarplatten erreicht werden.
Dariliber hinaus wird unter der vorliegenden Zellstapelgeometrie eine homogene Anpressdruck-
verteilung in einem Zellstapel mit graphitischen Bipolarplatten bei einer geringeren Zellenanzahl
erreicht als in einem Zellstapel mit Bipolarplatten aus Titan. Eine homogene Anpressdruck-
verteilung liegt vor, wenn ein Grenzwert fir das Verhdltnis aus minimalem zu maximalem
Anpressdruck in dem Zellstapel Uberschritten wird.

In dem aus 50 Zellen bestehenden 5 kW Brennstoffzellenstapel liegt bei Verwendung der
Referenzendplatten eine homogene Anpressdruckverteilung vor. Dieses Design ist somit
beziglich der auftretenden Wélbung fir den Einsatz im Zellstapel geeignet. Die Leistung des
gesamten Zellstapels wird aufgrund der vorliegenden Anpressdruckverteilung voraussichtlich
nur im Promillebereich verringert sein. Da das Anpressdruckverhéltnis oberhalb des definierten
Grenzwertes liegt, eréffnet sich die Mdglichkeit, die Endplattendicke und damit das Gewicht der
Platten zu verringern.

Ferner zeigen die Berechnungen, dass bei Versuchen an Einzelzellen und Short-Stacks die
Stapelleistung maBgeblich durch die Anpressdruckverteilung beeinflusst werden kann. Zum
Ausgleich der Endplattenwdlbung ist hierbei der Einsatz einer elastischen Zwischenschicht
zwischen Endplatte und Bipolarplatte empfehlenswert.

Mit der verwendeten Kombination aus Flachdichtung und Diffusionsschicht wird nicht die vom
Hersteller angegebene optimale Diffusionsschichtverpressung erreicht. Eine dickere Diffusions-
schicht oder eine diinnere Dichtung kann ebenso wie ein angepasstes Dichtungskonzept die
geforderte Verpressung bewirken.

Der Gewichtsanteil der Referenzendplatten in dem betrachteten 5 kW Zellstapel betragt 43 %.
Die numerischen Berechungen zeigen, dass die Endplatten ein groBes Gewichtsreduktionspo-
tential besitzen. Bei konstanter Bauteilbelastung wird unter Variation der Werkstoffe und Geo-
metrien die Endplattendicke so bestimmt, dass die resultierende maximale Durchbiegung der
des Referenzdesigns entspricht. Fir die untersuchten Varianten eréffnet der kohlefaserver-
starkte Kunststoff (CFK) das groBte Potential zur Gewichtsreduktion. Verlaufen die Fasern der
Lagen in einem Winkel von + 22,5° bezogen auf die kurze Seite der Platte und sind die Zug-
anker zur Plattenmitte hin versetzt, betrdgt das Gewicht der verrippten CFK-Endplatten nur
22 % von dem des Referenzdesigns. Bei den untersuchten metallischen Werkstoffen erreicht
die Aluminium-Endplatte mit 33 % des Referenzgewichtes die gréBte Gewichtseinsparung. Der
Kunststoff PEEK scheint fir die Anwendung in Brennstoffzellen aufgrund des geringen Elastizi-
tatsmoduls nicht geeignet. Allein die Vorspannung der Zuganker bewirkt im Bereich der
Krafteinleitung eine Verformung, die gréBer als die Durchbiegung in der Plattenmitte ist.
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Als effektive MaBnahme zur Gewichtsreduktion der Endplatten erweist sich, die Krafteinleitung
in Richtung der Plattenmitte zu verschieben. Mindestens 25 % des Gewichts werden einge-
spart, wenn die Zuganker nicht auBerhalb, sondern durch den Rand der Bipolarplatten gefuhrt
werden. Werden Spanngurte anstelle der Zuganker verwendet, kann das Gewicht um weitere
18 % reduziert werden. Durch eine verrippte Konstruktion werden im Durchschnitt nur 10 % des
Gewichtes der ebenen Platten eingespart. Ein verringerter Anpressdruck erlaubt keine weitere
Gewichtsreduktion, wenn die Zuganker durch den Rand der Bipolarplatten geflihrt werden.

Eine Betrachtung der Herstellkosten zeigt, dass bei einer angenommenen Jahresproduktion
von 10.000 Stiick verrippte Endplatten am kostenglinstigsten durch einen GieBprozess zu
fertigen sind. Aufgrund der notwendigen spanenden Nachbearbeitung dieser Platten, sind sie
teurer als ebene Platten des gleichen Werkstoffs. Wahrend der Einsatz von CFK-Endplatten
aufgrund der hohen Materialkosten fraglich erscheint, zeigen die Aluminiumplatten neben einer
Gewichts- auch eine Kostenreduktion im Vergleich zu den Referenzplatten aus Stahl. Eine
exemplarische Plankostenrechnung auf Vollkostenbasis zeigt, dass der Verkaufspreis einer
ebenen Endplatte aus Aluminium bei ungeféhr 50 € pro Bauteil liegt. Der Preis fiir die verrippte
Aluminium-Endplatte Ubersteigt diesen Wert nur um circa 5 % bei einem gleichzeitig um 9 %
verringerten Bauteilgewicht.

Fir den Einsatz in dem betrachteten 5 kW Brennstoffzellenstapel werden daher bei der ange-
strebten Jahresproduktion die im GieBprozess hergestellten verrippten Endplatten aus Alumini-
um empfohlen. Im Vergleich zu dem Referenzdesign erhéht sich unter Verwendung dieser
Aluminium-Endplatten die gravimetrische Leistungsdichte um mehr als 35 % auf 0,26 kW/kg.
Eine weitere Steigerung der Leistungsdichte kann erreicht werden, wenn anstelle der Zuganker
und Flachdichtungen Spanngurte und weiche, in die Bipolarplatte eingespritzte Dichtungen
verwendet werden. Da die maximal zuldssige Durchbiegung der Endplatte bei der vorliegenden
Bauteilbelastung noch nicht erreicht ist, erdffnet sich hierdurch ein zusatzliches Potential zur
Gewichtsreduktion.

Die bei den Experimenten verwendeten NBR-Flachdichtungen erscheinen trotz ihrer guten
Dichtungseigenschaften alleine aus mechanischer Sicht nicht fir den Einsatz in den Zellen
geeignet. Im Vergleich zu Flachdichtungen weisen profilierte Dichtungen mit Dichtlippe aus
Silikon-Kautschuk bezlglich der Bauteilbeanspruchung, der benétigten Anpresskraft und dem
Federweg klare Vorteile auf. Diese Vorteile kommen um so mehr zum Tragen, wenn neben den
Toleranzen der Gasdiffusionsschicht auch die Toleranzen von Bipolarplatte, Membran und
Dichtung bei der Auslegung der Dichtung Berlcksichtigung finden.

Im Vergleich zu der NBR-Dichtung erlaubt die Verwendung der untersuchten profilierten
Dichtung eine Steigerung der Verpressung der Diffusionsschicht von 7 bar auf die angestrebten
10 bar bei gleichzeitiger Reduktion der Anpresskraft von derzeit circa 70 kN auf 25 kN. Wie in
Kapitel 9.1.2 gezeigt wurde, kann bei verringerter Anpresskraft eine Gewichtsreduktion der
Endplatte von ungefahr 5 % erzielt werden. Der erhdhte Fldchennutzungsgrad bei einer Zell-
konstruktion mit profilierter Dichtung ermdglicht darliber hinaus bei gleichem Bauvolumen eine
Leistungssteigerung von rund 15 %.
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In diesem Kapitel erfolgt eine erste Leistungscharakterisierung des im Rahmen der hier vorge-
stellten Arbeit gebauten und in Betrieb genommenen Polymerelektrolyt-Brennstoffzellenstapels.
Der Zellstapel ist Gegenstand des vom Ministerium fir Wissenschaft und Forschung des
Landes Nordrhein-Westfalen geférderten Projektes ,Auslegung eines kompakten PEFC-Stacks
der 5 kW Klasse“. Die Auslegung des Zellstapels basiert auf den in den vorangehenden Kapi-
teln vorgestellten Ergebnissen. Da die Auslegung und die theoretischen Betrachtungen auf-
grund des Projektplans zeitlich parallel verliefen, wurden nicht alle erarbeiteten konstruktiven
und betriebstechnischen Optimierungsvorschlage technisch umgesetzt.

Bild 10.1: Polymerelekirolyt-Brennstoffzellenstapel der 5 kW Klasse

Bild 10.1 zeigt den aus 55 Zellen bestehenden Polymerelekirolyt-Brennstoffzellenstapel. Zell-
aufbau und -geometrie entsprechen den in Kapitel 3.1 beschriebenen Zellen mit M&ander-Stré-
mungsstruktur. Um Wechselwirkungen unterschiedlicher Materialkombinationen untersuchen zu
kdénnen, sind die einzelnen Zellen des Stapels aus Kombinationen unterschiedlicher Membran-
Elektroden-Einheiten (MEAs) und Bipolarplattenmaterialien aufgebaut. Die 55 eingebauten
MEAs teilen sich auf in 18 kommerzielle MEAs sowie 37 im Institut fir Energieverfahrenstechnik
der Forschungszentrum Jilich GmbH (FZJ) gefertigte MEAs. Die kommerziellen MEAs ent-
sprechen den bei den Versuchen in Kapitel 4 verwendeten MEAs. Die im Forschungszentrum
Julich hergestellten MEAs basieren auf eigengefertigten Gasdiffusionselektroden, die mit kom-
merziellen Membranen heiBverpresst sind. Die Platinkatalysatorbeladung dieser MEAs liegt auf
der Anoden- und Kathodenseite bei jeweils rund 0,8 mg/cm2. Von den 55 Zellen bestehen 45
Zellen aus Graphit-Composit-Bipolarplatten und 10 Zellen aus vergoldeten Titan-Bipolarplatten.
Um unterschiedliche Strémungsverhaltnisse innerhalb der Zellen zu vermeiden, ist die Geome-
trie der Bipolarplatten und der darin integrierten Strémungsstrukturen bei beiden Materialien
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identisch. Die Zellen mit Titan-Bipolarplatten sind gleichmaBig innerhalb des Stapels verteilt, um
Referenzmessungen an verschiedenen Stapelpositionen bereitstellen zu kénnen. Dadurch soll
ein méglicher Einfluss der Positionierung der Zellen im Zellstapel berlcksichtigt werden.

Jede der 55 einzelnen Zellen wird lber einen zentralen Wasserkreislauf gekihlt. Das Flowfield
der Kihlzellen ist mit Hilfe der in Kapitel 6.4 vorgestellten Auslegungsroutine optimiert worden.
Die Wasserstoffbefeuchtung erfolgt mittels Pervaporation. Die Uber den Kihlwasserkreislauf
gespeisten Flachmembranbefeuchterzellen sind am rechten Ende des in Bild 10.1 abgebildeten
Zellstapels in den Stapel integriert. Die kathodenseitige Reaktandenbefeuchtung erfolgt Uber
einen externen Pervaporationsbefeuchter. Durch diese Anordnung kann der Feuchtegrad der
zugeflhrten Luft unabhangig von der Temperatur des Kihlwasserkreislaufes gewéhlt werden.

In Bild 10.2 ist die Leistungscharakteristik des Zellstapels dargestellt. Die Leistung von 5 kW
wird bei einem Gesamtstrom von rund 170 A erreicht. Es zeigt sich, dass die kommerziellen
MEAs erst ab einem Strom von ungefahr 110 A eine bessere Leistungscharakteristik aufweisen
als die am Forschungszentrum Jilich auf Basis von kommerziellen Membranen hergestellten
MEAs. Bei einer Stromdichte von 700 mA/cm?, entsprechend einem Gesamtstrom von rund
170 A, liegt die mittlere Leistung der kommerziellen MEAs um rund 10 % Uber der mittleren
Leistung der eigengefertigten MEAs. Bei der Stromdichte von 700 mA/cm? liegt die mittlere
Leistung der Zellen mit Titan-Bipolarplatten um rund 5 % Uber der der Zellen mit Graphit-Bipo-
larplatten.

Stackparameter:

Zellenanzahl: 55
MEAs: 37 FZJ-MEAs,

18 kommerzelle MEAs
aktive Zellflaiche: 244 cm?
Belegung pro Zelle:

1-1,6 mg/cm2 Pt (abs.)

* Leistungskurve Zellstapel
+ Leistungskurve

Betriebsbedingungen:

Leistung des Zellstapels [kW]
w

kommerzielle MEAs Temperatur:65°C-70°C
1 x Leistungskurve Luftvolumenstrom:
FZJ-MEAs 100-500 ly/min
Druck: 2 bar (abs.)
0-# —_— s
0 50 100 150 200
Strom [A]

Bild 10.2: Leistungscharakteristik des Zellstapels

In Tabelle 10.1 ist die extrapolierte Leistung bei einem Gesamtstrom von 170 A aufgeflihrt, die
sich ergeben wirde, wenn der Zellstapel jeweils nur aus einem Typ von Bipolarplatten und
MEAs bestehen wiirde. Die hochste Stapelleistung von 5,4 kW ergibt sich demnach flr einen
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Zellstapel mit Titan-Bipolarplatten und kommerziellen MEAs. Die Leistung dieses Zellstapels
liegt um rund 15 % Uber der Leistung eines Zellstapels mit Graphit-Bipolarplatten und eigenge-

fertigten MEAs.

Tabelle 10.1: Extrapolierte Stapelleistung fir unterschiedliche Materialkombinationen
(Betriebsbedingungen entsprechend Bild 10.2, Gesamtstrom 170 A)

Membran-Elektroden-Einheiten

kommerziell eigengefertigt (FZJ)
Graphit-Bipolarplatten 5,15 kW 4,75 kW
Titan-Bipolarplatten 5,40 kW 4,90 kW

Eine umfangreiche Charakterisierung des Zellstapels findet sich in [117]. Anhand von
Widerstandsmessungen (siehe Kapitel 3.6) wurde gezeigt, dass innerhalb einzelner Graphit-
platten laterale Querstrome auftreten. Dies betraf sowohl Zellen mit eigengefertigten als auch
mit kommerziellen MEAs. Die Ursache dieser Querstréme liegt vermutlich in der Verstopfung
einzelner Strémungsstrukturen durch flissiges Wasser. Dies resultiert in erhdhten Ohmschen
Leistungsverlusten und erhdhten Diffusionsliberspannungen. In [117] aufgezeigte Optimie-
rungspotentiale betreffen eine Verbesserung des Tropfenaustrages sowie die Verwendung

profilierter Dichtungen.
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Um die Konkurrenzfahigkeit von Polymerelektrolyt-Brennstoffzellen (PEFCs) zu bereits am
Markt etablierten Technologien zu erreichen, besteht ein erheblicher Optimierungsbedarf der
Brennstoffzellentechnologie. Die in der vorliegenden Arbeit beschriebenen Anséatze sollen dazu
beitragen, die Auslegung von PEFC-Stacks der 5 kW Klasse hinsichtlich unterschiedlicher Aus-
legungskriterien wissenschaftlich fundiert zu optimieren. Bei der Auslegung und Optimierung
derartiger Zellstapel erfordert die Vielzahl an Einflussgr6Ben einen breiten Ansatz. Das
vorrangige Ziel dieser Arbeit besteht darin, einen solchen breiten Ansatz zu verfolgen, um
Wechselwirkungen der Einzelkomponenten des Stacks untereinander zu erfassen und diese
auf eine neue Modell-Grundlage zu stellen. Dabei kénnen die abstrahierten Lésungswege und
Ergebnisse zu einem hilfreichen Werkzeug bei der Auslegung und Optimierung zukiinftiger
Brennstoffzellenstapel auch anderer Leistungsklassen werden.

Ein neuartiger, quasi eindimensionaler (Q1D) Modellansatz zur Leistungscharakterisierung von
PEFCs in Form von Spannungs-Stromdichte-Kennlinien wird hergeleitet. Der Q1D-Ansatz be-
ricksichtigt, dass sich die in Experimenten gemessene Spannungs-Stromdichte-Kennlinie (U-i-
Kennlinie) einer Brennstoffzelle aufgrund verschiedener Einflussfaktoren aus unterschiedlichen
lokalen U-i-Kennlinien zusammensetzt. Die systematische Applikation des Modellansatzes auf
einen aus mehreren U-i-Kennlinien bestehenden Messdatensatz erlaubt, funktionale Abhangig-
keiten der Modellparameter abzuleiten. Diese Abhangigkeiten ermdglichen es, die Leistungs-
charakteristik der betrachteten Brennstoffzelle unter variierenden Betriebsparametern mit hoher
Genauigkeit vorherzusagen. Unter Verwendung des Q1D-Modellansatzes kann demnach die
Anzahl der zur Leistungscharakterisierung einer Zelle bendtigten Experimente deutlich ver-
ringert werden. Anhand des fiir den 5 kW Zellstapel ausgewéhlten Zelldesigns werden die Aus-
wirkungen auf das Leistungsverhalten bei Variation der Modellparameter mittels einer Sensitivi-
tatsanalyse bewertet. Die Ergebnisse zeigen, dass eine effektive Steigerung der Leistung durch
VergréBerung der Katalysatoroberflache und Steigerung der Katalysatoraktivitat erreicht werden
kann. Far unterschiedliche Stromdichten und Betriebsdriicke wird die spezifische Zellleistung in
Abhéngigkeit des kathodenseitigen Reaktandenumsatzes ermittelt. Der empfohlene maximale
Umsatz verschiebt sich mit abnehmendem Betriebsdruck und steigender Stromdichte hin zu
einem héheren Sauerstoffstdchiometriekoeffizienten.

Als Grundlage fir die Auslegung des 5 kW Zellstapels dienen experimentelle Untersuchungen
an Einzelzellen und Short-Stacks. Untersucht werden unter anderem die Einflisse unterschied-
licher Stromungsstrukturen und Bipolarplattenmaterialien sowie variierender Betriebsparameter
auf die Zellleistung. Die Auswertung der Ergebnisse fuhrt zur Auswahl von Bipolarplatten auf
Basis von Graphit-Composit-Material mit Maander-Strémungsstruktur fiir den Einsatz im 5 kW
Zellstapel. Zur Bestimmung der durch die Betriebsparametervariationen hervorgerufenen loka-
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len Anderungen in der Zellleistung erfolgen Messungen der Stromdichteverteilung. Es kommen
zwei innovative Verfahren zur Bestimmung der Stromdichteverteilung zur Anwendung. Das
erste Verfahren basiert auf lokalen in-situ Widerstandsmessungen an einem passiven Wider-
standsnetzwerk. Das zweite Verfahren ist als Magnetotomographie bezeichnet.

Das neu entwickelte passive Widerstandsnetzwerk bietet durch seine einfachen und kostengiin-
stigen Aufbau und die hohe Integrationsfahigkeit deutliche Vorteile gegeniiber herkémmlichen
Ansatzen. Mit dieser Methode gemessene Stromdichteverteilungen zeigen, dass Betriebspara-
metervariationen deutliche lokale Anderungen der Stromdichte hervorrufen kénnen. Um einer
Membranschédigung vorzubeugen, wird daher fir den Betrieb des 5 kW Zellstapels eine auf die
Betriebstemperatur von 70 °C bezogene Reaktandenbefeuchtung von , 80 % und
s 80 % empfohlen. Fir den Luftstdchiometriekoeffizienten gilt ;2. “

Die Magnetotomographie stellt das derzeit einzige bekannte Verfahren zur nicht-invasiven Be-
stimmung der Stromdichteverteilung in Brennstoffzellen dar. Das Verfahren erlaubt, durch Mes-
sung der magnetischen Flussdichte auBerhalb eines Zellstapels auf die Stromdichteverteilung
innerhalb des Zellstapels zu schlieBen. Die Stromdichterekonstruktionen mittels Magnetotomo-
graphie zeigen bereits in dem frihen Entwicklungsstadium der Methode vielversprechende
Ergebnisse. Nachdem die prinzipielle Eignung des Verfahrens in dieser Arbeit anhand von
Differenzrekonstruktionen an Einzelzellen gezeigt wurde, missen in nachsten Schritten Ver-
suche an Short-Stacks sowie Absolutrekonstruktionen der Stromdichteverteilung folgen.

Im Gegensatz zu dem Betrieb von Einzelzellen stellt in einem Zellstapel beispielsweise die
gleichmé&Bige Medienverteilung auf die einzelnen Zellen eine groBe Herausforderung dar. Eine
gleichmé&Bige Verteilung der Medien auf die einzelnen Zellen ist Voraussetzung firr eine hohe
Leistung. Die Verteilung der Medien ist neben verschiedenen Geometrie- und Betriebspara-
metern von der Art der Strdmungsfiihrung in dem Zellstapel abhangig. Zur Bestimmung der
Medienverteilung in einem Zellstapel wird ein analytischer, eindimensionaler Berechnungsan-
satz vorgestellt. Dieser Ansatz beschreibt den Zellstapel durch ein hydraulisches Widerstands-
netzwerk. Zur Validierung des analytischen Modells wird ein numerisches Verfahren verwendet,
das mittels dreidimensionaler Simulation der Strémung die Medienverteilung in Zellstapeln be-
stimmt. Aus der Untersuchung des Einflusses einer ungleichmaBigen Medienverteilung auf die
Leistung des Stapels wird ein Richtwert fiir die maximal empfohlene Ungleichverteilung im Aus-
legungspunkt abgeleitet. Anhand dieses Richtwertes erfolgt fir den 5 kW Stapel eine auf die
ausgewahlte Maander-Stromungsstruktur der Zellen abgestimmte Auslegung der Versorgungs-
kanale.

In einem weiteren Schritt erfolgt die Verallgemeinerung des eindimensionalen Ansatzes, indem
die EinflussgréBen zu geeigneten dimensionslosen Kennzahlen zusammengefasst werden. Fir
beliebige Zellstapelgeometrien wird die GleichmaBigkeit der Medienverteilung in Abhangigkeit
dieser Kennzahlen fir ausgewéhlte Kennzahlbereiche in graphischer und analytischer Form
prasentiert. In weiterfihrenden Arbeiten sollten die prasentierten Ergebnisse anhand von
Experimenten validiert werden.
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Um die bei der elektrochemischen Reaktion entstehende Warmemenge aus dem Brennstoff-
zellenstapel abzuflihren, ist eine aktive Klhlung des Stapels notwendig. Zur Warmeabfuhr
werden luft- und wasserbasierte Kiihlkonzepte gegeniibergestellt und anhand von Auslegungs-
beispielen bewertet. Fiir die in der Brennstoffzelle vorliegende Maander-Strémungsstruktur
erweist sich die Luftkihlung aufgrund der durch sie hervorgerufenen groBen Temperatursprei-
zung in dem Zellstapel als nicht geeignet. Aus diesem Grund wird ein Wasserkreislauf zur
Klhlung des Zellstapels ausgewahlt.

Eine entwickelte Auslegungsroutine optimiert die Klhlzellengeometrie und -anzahl beziglich
der durch die Kihlung bedingten Verlustleistung. Die Verlustleistung setzt sich aus einem An-
teil, der durch die Ohmschen Verluste bei der Leitung des Stroms durch die Kihlzellen bedingt
ist, sowie einem Anteil, der durch die Férderung des Kihimediums entsteht, zusammen. Die
Routine erlaubt auBerdem eine Berlicksichtigung warmetechnischer Gesichtspunkte. Die Be-
rechnungsanséatze der Auslegungsroutine werden am Beispiel einer maanderférmigen Kihl-
kanalstruktur erldutert. Fir andere Kihlkanalstrukturen sind die Berechnungsansatze ent-
sprechend anzupassen. Angewendet auf die obigen wassergeklhlten Auslegungsbeispiele,
kann die Verlustleistung unter den getroffenen Annahmen mit Hilfe der Auslegungsroutine um
bis zu 64 % gesenkt werden. Flr den untersuchten 5 kW Zellstapel ergibt sich die geringste
Verlustleistung, wenn nach jeder zweiten Einzelzelle eine Kiihizelle angeordnet ist. Die Berech-
nungen zeigen, dass die durch die Kihlung entstehende Verlustleistung in einem wasserge-
kihlten Zellstapel bezogen auf die produzierte elektrische Leistung mit < 1 % gering ist. Die in
diesem Kapitel getroffenen Annahmen sollten in weiterfiihrenden Arbeiten durch experimentelle
Untersuchungen sowie numerische Strémungssimulationsrechnungen untermauert werden.

Die ionische Leitfahigkeit der in den Brennstoffzellen verwendeten Membranen héngt stark von
ihrem Wassergehalt ab. Fiir einen leistungsoptimierten Betrieb missen die Reaktanden vor
dem Eintritt in die Zelle befeuchtet werden. Eine Bewertung unterschiedlicher Befeuchtungs-
konzepte zeigt, dass sich Membranverfahren zur Befeuchtung der Reaktandengase in PEFCs
als besonders geeignet erweisen. Es erfolgt eine experimentelle Charakterisierung eines
Flachmembranbefeuchtermoduls, das sowohl als Pervaporations- als auch als Gaspermea-
tionsbefeuchter betrieben wird. Aufbau und Geometrie des untersuchten Moduls entsprechen
dem Aufbau einer einzelnen Brennstoffzelle mit Maander-Strémungsstruktur.

Anhand der an dem Pervaporationsmodul gemessenen Daten erfolgt die Auslegung der Be-
feuchtereinheiten fir den 5 kW Zellstapel in Abhangigkeit des Betriebsdrucks und der Betriebs-
temperatur. Die Charakterisierung des Gaspermeationsbefeuchters zeigt, dass die geforderte
Wassermenge nicht mit dem vorliegenden Flachmembranmodul Ubertragen werden kann.

Da die Befeuchterzellen und die Brennstoffzellen baugleich sind, wird empfohlen, die anoden-
seitigen Befeuchterzellen in den Brennstoffzellenstapel zu integrieren. Die Speisung der
Befeuchterzellen erfolgt Uber das nach dem Durchfluss durch den Zellstapel erwarmte
Kihlmedium. Zur Befeuchtung des Oxidans wird die Verwendung eines Kapillar- oder Hohl-
faserbefeuchtermoduls empfohlen. Diese Module besitzen im Vergleich zu Flachmembranbe-
feuchtern eine um ungefahr eine GréBenordnung gréBere Packungsdichte. Kapillar- und Hohl-
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faserbefeuchtermodule kénnen kathodenseitig sowohl als Pervaporations- als auch als Gasper-
meationsbefeuchter betrieben werden.

Anhand einer Systembetrachtung wird fiir unterschiedliche Befeuchtungskonzepte der Einfluss
einer Anderung des Betriebsdrucks auf die Systemleistung untersucht. Es zeigt sich, dass mit
steigendem Betriebsdruck die aufzuwendende Verdichterleistung starker zunimmt als die
Brennstoffzellenleistung. Aus diesem Grund sinkt die Systemleistung mit steigendem Be-
triebsdruck. Flr die unterschiedlichen Befeuchtungskonzepte werden Betriebsdruckbereiche
identifiziert, in denen unter dem jeweils vorliegenden Systemaufbau ein wasserautarker Betrieb
mdglich ist. Unter den getroffenen Annahmen ist unterhalb eines Betriebsdrucks von 1,8 bar ein
wasserautarker Betrieb nur durch die Verwendung eines Gaspermeationsbefeuchters zu
erzielen. Ab einem Betriebsdruck von 1,8 bar kann die Befeuchtung mittels Pervaporation reali-
siert werden. Fir den Betrieb des 5 kW Zellstapels erscheint ein Auslegungsbereich des
Betriebsdrucks von 1,1 bis 2,2 bar als geeignet.

Zur Steigerung der volumetrischen und gravimetrischen Leistungsdichte des Brennstoffzellen-
stapels werden fir die bei den Versuchen verwendeten Endplatten und Dichtungen Optimie-
rungspotentiale aufgezeigt. Verschiedene Endplattenwerkstoffe und -geometrien werden hin-
sichtlich ihres Bauvolumens und Bauteilgewichts sowie der Herstellkosten bewertet. In einem
ersten Schritt wird geklart, wie sich eine Wélbung der Endplatten auf die Anpressdruckvertei-
lung im Zellstapel und damit auf die Stapelleistung auswirkt. Die Berechungen zeigen, dass in
dem betrachteten 5 kW Zellstapel bei den verwendeten Endplatten eine homogene Anpress-
druckverteilung vorliegt. Allerdings wird mit der verwendeten Kombination aus Flachdichtung
und Diffusionsschicht nicht die vom Hersteller angegebene optimale Diffusionsschichtverpres-
sung erreicht. Dies bestatigen experimentelle Untersuchungen zur Anpressdruckverteilung. Im
GieBprozess hergestellte verrippte Endplatten aus Aluminium zeigen bezlglich der Kombination
aus Bauteilgewicht und Herstellkosten die gréBten Vorteile. Im Vergleich zu den in den Experi-
menten verwendeten Stahlplatten erhéht sich unter Verwendung dieser Aluminium-Endplatten
die gravimetrische Leistungsdichte des betrachteten Zellstapels um mehr als 35 % auf
0,26 kW/kg.

Im Gegensatz zu den in den Experimenten verwendeten Flachdichtungen weisen profilierte
Dichtungen mit Dichtlippe bezlglich der Bauteilbeanspruchung, der bendtigten Anpresskraft
und dem Federweg klare Vorteile auf. Im Vergleich zu der Flachdichtung erlaubt die Verwen-
dung der profilierten Dichtung eine Steigerung der Diffusionsschichtverpressung bei gleichzeiti-
ger Reduktion der Anpresskraft. Durch die verringerte Anpresskraft kann eine Gewichtsreduk-
tion der Endplatte von ungefahr 5 % erzielt werden. Der erhéhte Flachennutzungsgrad bei einer
Zellkonstruktion mit profilierter Dichtung ermdglicht darGber hinaus bei gleichem Bauvolumen
eine Leistungssteigerung von rund 15 %.

Basierend auf den Ergebnissen der vorliegenden Arbeit ist ein aus 55 Zellen bestehender
Brennstoffzellenstapel gebaut und in Betrieb genommen worden. Eine erste Leistungscharakte-
risierung verdeutlicht, dass die angestrebte Leistung von 5 kW erreicht werden konnte.
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13.1 Nomenklatur

Lateinische Formelzeichen:

a
A

Adupen

Parameter

Flache

Mantelflache des Zellstapels
Strédmungsquerschnitt der Zelle
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metriekoeffizienten
Faraday-Konstante

freie Reaktionsenthalpie
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Magnetische Feld

Brennwert
Enthalpieanderung
Enthalpiestrom

Stromdichte
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lokale Protonenstromdichte
Protonenstromdichte an Grenzflache Membran / Katalysatorschicht
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m Massenstrom [ka/s]
m Massenstromanderung [ka/s]
M Molmasse [kg/kmol]
n Anzahl der pro Molekll ausgetauschten Elektronen [-]
n Molenstrom [mol/s]
Ny Anzahl der Zellen in einem Zellstapel []
Nu Nusselt-Zahl [l
P statischer Druck [Pa]
ﬁge: dimensionsloser Gesamtdruck [-]
p Druckverlust [Pa]
p dimensionsloser Druckverlust [l
P Leistung W]
Pg Gewichtsreduktionspotential [%]
Pr Prandtl-Zahl []
1) Umsatzrate [A/m?]
1) Produzierter Warmestrom [W]
r Abstand [m]
R allgemeine Gaskonstante [J/(mol*K)]
R elektrischer Widerstand [Q]
Flachenwiderstand [Qm?]
= Tikhonov-Inverse [1/m]
Re Reynolds-Zahl []
s Wegkoordinate [m]
S Summenfunktionswert []
S Entropiednderung [J/(mol*K)]
t Zeit [s]
T Temperatur [K]
u Geschwindigkeit [m/s]
U Spannung [V]
U Umfang [m]
Uy Thermoneutrale Zellspannung [V]
Uyy Zeitlich unverzdgerter Spannungssprung bei Abschaltmessung V]
U Potentialdifferenz V]
Volumen [m?3]
Volumenstrom [m3/s]
Vo Grad der Ungleichverteilung [%]
w Massenanteil []
= Biot-Savart-Integraloperator [m]
X0z Raumkoordinaten [
X Verhéltnis aus minimalem zu maximalem Anpressdruck [mol/mol]
X; Molenbruch der Komponente i [
y Funktion [

y+

dimensionsloser Wandabstand

[
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Griechische Formelzeichen:

S 3 9 D> R ™R R

e 3

>

Indizes:
0

A

ab
aktiv
bulk
BPP
BZ
BZ/NZ
Diff
durch
eff.

el

EP

EZ

v
FF

g

ges

hohe Ubersp.
Lj

K

Transferkoeffizient
Waéarmelbergangskoeffizient
Permeabilitat

Reaktionsordnung der Sauerstoffreduktion
Differenz

Widerstandsbeiwert
Uberspannung

Wirkungsgrad
thermodynamischer Wirkungsgrad
Temperatur
Stdéchiometriekoeffizient
dynamische Viskositat
Materialabhangige Permeabilitatszahl
Permeabilitdtskonstante
Querkontraktionszahl
dimensionslose Kennzahl

Dichte

Leitfahigkeit

Relative Feuchte

Beiwert

Funktion

Stromdurchflossenes Raumgebiet

Bedingung/Zustand am Zell- oder Stapeleintritt

Anode

abzweigender Volumenstrom
Katalysatorbeschichtete Membranflache
Material

Bipolarplatte

Brennstoffzelle

Anzahl der von einer Kiihlzelle gekihlten Einzelzellen

Diffusionsschicht
durchtretender Volumenstrom
effektiv

elektrisch

Endplatte

Einzelzelle

fliissig

Flowfield

gasformig

Gesamt

Gebiet hoher Uberspannungen
Knotenbezeichnung, Zahlvariablen
Kathode

-]
[W/(m2z*K)]
[(m?]

[l

[l

-]

(vl

[l

[]

(K]

-]
[kg/(m*s)]
[l
[V*s/(A*m)]
[l

-]

[kg/m?]
[S/m]

-]

-]

[l

[l
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K Strémungskanal
Kal Kalibrierung
Kat Katalysatorschicht
KK Kuhlkanal
KKW Warmeubertragende Kihlkanalflache
KM Kdhimedium
Konv. Konvektion
KSB Kurzschlussbriicke
Kiihl. Kuhlung
lam. laminar
max Maximum
Mem Membran
min Minimum
mittel gemittelter Wert
n Messpunkt
N Norm- / Standardzustand (1 bar, 298 K)
niedrige Ubersp. Gebiet niedriger Uberspannungen
q Konstante Warmestromdichte
R Rohrreibung
Ref. Referenz
rev reversibel
S Sammlerkanal
satt Gesattigter Zustand
Seg Segment
Tau Taupunkt
turb. turbulent
U Umgebung
Uml. Strémungsumlenkung
\%4 Verteilerkanal
WKS Warmekapazitatsstrom
X, )z Raumkoordinaten
z Zelle
zu zustrdmender Volumenstrom
X Aspektenverhaltnis (Breite zu Hohe)
9 Konstante Wandtemperatur
Vektor
A Dimensionslose GroBe
- Gemittelte GroBe
= Matrix
Eintrittszustand
Austrittszustand
Akronyme:
1D Eindimensional

3D

Dreidimensional
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AFC
CFK
CVvD
DMFC
DoE
EPDM
FDM
FE
FK
FPM
FzZJ
GDL
GFK
HK
MCFC
MEA
MEK
MIG
NBR
PAFC
PBI
PEEK
PEFC
PIB
PTFE
PVD
QiD
RNG
SK
SOFC
TPE
ZIP

Alkalische Brennstoffzelle (Alkaline Fuel Cell)
kohlenstofffaserverstérkter Kunststoff
Chemical Vapor Deposition
Direktmethanol-Brennstoffzelle (Direct Methanol Fuel Cell)
Department of Energy

Ethylen-Propylen-Dien-Kautschuk

Finite Differenzen Methode

Finite Elemente

Fertigungskosten

Fluorelastomer

Forschungszentrum Jilich GmbH

Gasdiffusionsschicht (Gas Diffusion Layer)
glasfaserverstarkter Kunststoff

Herstellkosten

Schmelzkarbonat-Brennstoffzelle (Molten Carbonate Fuel Cell)
Membran-Elektroden-Einheit (Membrane Electrode Assembly)
Materialeinzelkosten

Metall-Inertgas-SchweiBen

Acrylnitril-Butadien-Kautschuk

Phosphorsaure Brennstoffzelle (Phosphoric Acid Fuel Cell)
Polybenzimidazol

Polyetheretherketon

Polymerelektrolyt-Brennstoffzelle (Polymerelectrolyte Fuel Cell)
Polyisobutylen

Polytetrafluorethylen

Physical Vapor Deposition

Quasi eindimensiona

Renormalization Group (k-&-Turbulenzmodell)
Selbstkosten

Oxidkeramische-Brennstoffzelle (Solid Qxide Fuel Cell)
Thermoplastische Elastomere

Zukunftsinvestitionsprogramm
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13.2 Ergédnzungen zu Kapitel 5 (Medienverteilung im Zellstapel)

Polynomische Regressionsfunktionen der Verzweigungswiderstandsbeiwerte nach [91]:

Die Abhé&ngigkeiten sind fur turbulent durchstrémte, kreisférmige Rohre ermittelt worden. Der
Durchmesser des Hauptrohres entspricht dem des Abzweigrohres.

Us

2
'AZ] —0,5246- (J +0,9664

u, -

14

u,-A,

U - Ay

Gl. 131

3 2
&y =—1,2153- (”3AZ] +2,7292- (”3AZJ ~1,2151- (’“'AZ} 0,0681 Gl 13.2
u - Ay u - Ay u - Ay
2
£, =—1,2723 (““AZJ +3,1609- (’“AZJ ~0,9939 Gl. 13.3
h Ug - Ag U - Ag
(o)
s e = 0,5386 | ———% | +0,0524 Gl. 13.4
Ug - A
Tabelle 13.1: Parameterkombination fir U-férmig durchstrémte Anwendungsbeispiele
Nr. | Zellen- | Massen- | Dichte Dyn. Manifold- | Manifold- | Strémungs- |  Zell- durchstr. Vo
anzahl strom Viskositéat | breite héhe | leitféhigkeit | abstand | Zellflache

L) o lkg/s] | [kg/m3 | [m?s] [mm] mm] | [s'mkg] | [mm] [m?] [%]

1 50 5,80E-03 | 1,9 | 1,90E-05 | 0,034 0,016 5,40E-08 | 0,0050 | 3,4E-05 |0,0362
2 50 8,70E-03 | 1,9 | 1,90E-05 | 0,034 0,016 5,40E-08 | 0,0050 | 3,4E-05 |0,0509
3 50 4,35E-03 | 1,9 | 1,90E-05 | 0,034 0,016 5,40E-08 | 0,0050 | 3,4E-05 |0,0283
4 50 1,16E-02 | 1,9 | 1,90E-05 | 0,034 0,016 5,40E-08 | 0,0050 | 3,4E-05 |0,0657
5 50 5,80E-03 | 1,9 | 1,90E-05 | 0,034 0,016 1,08E-07 | 0,0050 | 3,4E-05 |0,0682
6 50 5,80E-03 | 1,9 | 1,90E-05 | 0,034 0,016 2,80E-08 | 0,0050 | 3,4E-05 |0,0193
7 50 5,80E-03 | 0,95 | 1,90E-05 | 0,034 0,016 5,40E-08 | 0,0050 | 3,4E-05 |0,0367
8 50 5,80E-03 | 1,9 | 1,90E-06 | 0,034 0,016 5,40E-07 | 0,0050 | 3,4E-05 |0,2338
9 50 5,80E-03 1,9 1,90E-04 | 0,034 0,016 5,40E-09 | 0,0050 | 3,4E-05 |0,0062
10 50 5,80E-03 1,9 1,90E-05 | 0,034 0,016 5,40E-08 | 0,0052 | 4,1E-05 |0,0331
11 50 5,80E-03 1,9 1,90E-05 | 0,034 0,016 5,40E-08 | 0,0048 | 2,7E-05 |0,0381
12 50 5,80E-03 1,9 1,90E-05 | 0,020 0,020 5,40E-08 | 0,0050 | 2,0E-05 |0,0630
13 50 5,80E-03 1,9 1,90E-05 | 0,028 0,013 5,40E-08 | 0,0050 | 2,8E-05 |0,0747
14 50 5,80E-03 1,9 1,90E-06 | 0,034 0,016 5,40E-08 | 0,0050 | 3,4E-05 |0,0326
15 30 3,48E-03 1,9 1,90E-05 | 0,026 0,012 5,40E-08 | 0,0050 | 2,6E-05 |0,0334
16 30 6,80E-03 1,9 1,90E-05 | 0,026 0,012 1,08E-07 | 0,0050 | 2,6E-05 |0,1084
17 30 6,80E-03 1,9 1,90E-05 | 0,026 0,012 2,70E-08 | 0,0050 | 2,6E-05 |0,0320
18 60 6,96E-03 1,9 1,90E-05 | 0,037 0,018 5,40E-08 | 0,0050 | 3,7E-05 |0,0359
19 60 1,00E-02 1,9 1,90E-05 | 0,037 0,018 5,40E-08 | 0,0050 | 3,7E-05 |0,0487
20 | 100 1,16E-02 1,9 1,90E-05 | 0,048 0,023 5,40E-08 | 0,0050 | 4,8E-05 |0,0399
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Tabelle 13.2: Parameterkombination fir Z-férmig durchstrémte Anwendungsbeispiele
Nr.| Zellen- Massen- | Dichte Dyn. Manifold- | Manifold- | Strémungs- |  Zell- durchstr. Vo*
anzahl strom Viskositat | breite hohe | leitfahigkeit | abstand | Zellflache
[] [] kg/s] | [kg/m] | [m?s] [mm] [mm] [s*'mkg] | [mm] [m?] [%]
1 50 5,80E-03 1,9 1,90E-05 0,034 0,016 5,40E-08 0,0050 3,4E-05 |0,0828
2 50 1,16E-02 1,9 1,90E-05 0,034 0,016 5,40E-08 0,0050 3,4E-05 |0,1580
3 50 5,80E-03 1,9 1,90E-06 0,034 0,016 5,40E-07 0,0050 3,4E-05 |0,5390
4 30 3,48E-03 1,9 1,90E-05 0,026 0,012 5,40E-08 0,0050 2,6E-05 |0,0880
5 30 6,80E-03 1,9 1,90E-05 0,026 0,012 1,08E-07 0,0050 2,6E-05 |0,2844
6 60 6,96E-03 1,9 1,90E-05 0,037 0,018 5,40E-08 0,0050 3,7E-05 |0,0803
7 100 1,16E-02 1,9 1,90E-05 0,048 0,023 5,40E-08 0,0050 4,8E-05 |0,0797
Detail A Detail B
[m/s]
-

Bild 13.1: Charakteristische Verteilung des Geschwindigkeitsbetrags im Langsschnitt eines

Detail C

Verteilerkanal

Zelle

Sammlerkanal

Detail D

Z-férmig durchstrémten Zellstapels (50 Zellen)
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1,E+05 ¢
t 5%
I 0,
1,E+04 ¢ 10%
= i 30%  v*=50%
@
= 1,E+03 ¢
2 :
g’ _ 7
> 1,E+02 ¢
< E
I}
E L
1,E+01 ¢ 50 Zellen
: II3=1e7
1,E+00 T B B L A
1,E+01 1,E+02 1,E+03 1,E+04 1,E+05 1,E+06 1,E+07
IT,=Reo*dnya/I*1/@
Bild 13.2: Kurven konstanter Ungleichverteilung im II, - IT, -Diagramm fir einen aus 50 Zellen
bestehenden Z-férmig durchstrémten Stapel (Kennzahl I1; = 107)
1,E+06 ¢
; ApPges= 2000
1lE+6fpm———————— — — ——— — — — = _——
= i 200
N L
T 1,E+04 + —_———————— ——— L=
- E
*0 F
E 1,E+03 |
<> [
n1,E+02 ¢
: F
- 50% r
1,E+01 / Zellenanzahl: 11,=50
i M;=1e7
1,E+00 = — oy ey
1,E+01 1,E+02 1,E+03 1,E+04 1,E+05 1,E+06 1,E+07

Hz:REo*dhyd/l*1/(P

Bild 13.3: Dimensionaler Gesamtdruckverlust im II, - I, -Diagramm (Z-Strémung)
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Formel zur Bewertung der Medienverteilung in einem Z-férmig durchstromten Zellstapel

(aufgrund des vernachlassigbaren Einflusses bleibt Kennzahl , unberlcksichtigt):

I1 I1 .
log[nlj - log(nj‘ V-*_S%] >0 = V*<5%

4

I1 I1 .
log[nl] - log(nj‘ V-*_S%] <0 = V*>5%

2
I1 I1
log[n1 _ J =0,49- \/(log[zj - 0,71] +0,135 - log(zj +1,82
=7 I1 I1
4 4 4

=

Gl. 135

Gl. 13.6

Gl. 13.7
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13.3 Erganzungen zu Kapitel 6 (Kiihlung)

Berechnung des aktiv abzufiihrenden Warmestroms Qg :

H'-H"-Qy,,, = Q. — P, =0 Gl. 13.8
Der Uber freie Konvektion abgefliihrte Warmestrom ergibt sich aus

Oxom. =¥ Appen T"', T, Gl. 13.9

~ bezeichnet den Warmelibergangskoeffizienten bei freier Konvektion. Die Austrittstemperatur
T'", entspricht der Zelltemperatur. Die &uBere Fldche des Stapels, Uber die mittels freier
Konvektion Warme abgefiihrt werden kann, wird vereinfacht berechnet nach:

Apgn 2 by hy N, 12 by, hy, Gl. 13.10

auflen
| bezeichnet die Dicke einer Einzelzelle.
Der Enthalpienullpunkt wird bei 25 °C definiert. Fiir den mit einer Temperatur 7', in den

Zellstapel eintretenden Enthalpiestrom gilt

il
H=|it, ¢ +0%.c 4, e (1',-25°C)+ ', , . -h
Hy ~ py, Prufi Hy0.8 ~ Pyso., Z H,0,g ""f.H,0.8

W,
mit

A A
my =4, N, ~%-Mﬂz (Faraday — Konstante F = 96485 - 10° Wil) Gl. 13.11
S0 lAa tiv
mozzloz. z’ 4;7' 'M02

mvHZO,g = m’HZO,g.A + m’HZO.g.K
w,, ist der Massenanteil des Sauerstoffs in der Luft. ¢, bezeichnet die entsprechenden
Warmekapazitaten. Die Bildungsenthalpie des Wassers ist mit &, , , bezeichnet. Fur den

anoden- und kathodenseitigen Wassermassenstrom gilt

m'y, 1
W, = — |\ M
H,0.g.A MHZ p B H,0
P Gl. 13.12
1 m'
'y oo x = 0,622 P : W“’
_l 0.

Pu,o.x
Bei bekanntem Taupunkt der Reaktandengase am Zelleintritt 7', ., berechnet sich der

anoden- beziehungsweise kathodenseitige Wasserpartialdruck nach der Antoine-Gleichung:
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log py o, =—21794+0,02953-T",,,,-9,1837-10° - T",, *+14454-107 -7, * Gl. 13.13
Der Enthalpiestrom am Zellstapelaustritt berechnet sich nach

H"= m”Hz .CPHo + m”OZ .CP/.uﬂ + m”HZO,g .CI’Hoo.g + m”Hzaﬂ .CI’HZO.N ' T”Z —25°C
+ m”HzO,g .hf.HZO.g + m”HZO.ﬂ 'hf,Hzo.ﬂ

mit

s b} 1

m'y =m'y | 1-—— Gl. 13.14

2 2 ﬂ’ H,

" o ",
H00 = o AT M b0k

Der bei der elektrochemischen Reaktion produzierte Wassermassenstrom berechnet sich nach
folgender Gleichung:
i A

BT _ L kv, e i
m' =Ny MHZO—m w0 M0 Gl. 13.15

Es wird angenommen, dass kein Nettowasseraustausch zwischen Anode und Kathode
stattfindet. Die Massenstrome flissigen und gasférmigen Wassers am Zellaustritt der beiden
Elektroden werden unter der Annahme berechnet, dass Wasser auskondensiert, sobald der
entsprechende Sattigungsdampfdruck Uberschritten wird.

. my |1 1 1
m H,O0,satt,A = — [ - J — | MHZO
_p

M, | x Ao
pHZO,sart
Gl. 13.16
'y 1 1
mn — 2, 1_7 o M
H,0,satt,K MHZ [ AHZ J p _{ H,0
pHZO,sart

Der Sattigungsdampfdruck am Zellaustritt ist auf die Zelltemperatur bezogen. Druckverluste in
den Strémungsstrukturen der Zellen bleiben unbertcksichtigt.

Fir den Anteil der Enthalpieénderung, der durch die Anderung der Warmekapazitétsstréme und
die Anderung der Medientemperatur bedingt ist, gilt

" " " "
HWKS-AT m H, CIIHQ m 0, cl’um m H,0.g C])Hzo.g m H,0.fl CI”HQO,ﬂ

L]

“e 4y, C (1',-25°C)
Prup H,0.8 PHy0.¢ z
W

Gl. 13.17

(1, -25°C)~ 'y c, +

2



198 13 Anhang

Tabelle 13.3: Betriebsparameter und Geometriedaten zur Berechnung der abzufiihrenden Wéarme

Thermoneutrale Spannung (Brennwertspannung) | : 1,48 [V]
Einzelzellspannung : 0,7 V]
Stromdichte : 0,585 [A/lem?]
Zellenanzahl : 50 []
Aktive Flache : 244 [cm?]
AuBere Stapelflache : 3520 [cm?]
Stdchiometriekoeffizient Anode (Wasserstoff) : 1,1 []
Stéchiometriekoeffizient Kathode (Luft) : 2 [-]
Betriebsdruck : 2 [bar]
Zelltemperatur ( Austrittstemperatur) : 70 [C]
Eintrittstemperatur der Reaktanden : 70 [°C]
Taupunkttemperatur der Reaktanden : | 55,65 ( ©=50 %, 80 %) |[°C]
Umgebungstemperatur : 20 [°C]
Warmelbergangskoeffizient (freie Konvektion) : 5 [W/(m2*K)]

Die Stege der Kiihlkanalstruktur werden als ebene Rippen betrachtet. Der Rippenwirkungsgrad
ist definiert als

iibertragene Wirmemenge

77Rippe =

Gl. 13.18

maximal iibertragbare Wirmemenge

Als maximal dbertragbare Wédrmemenge wird die Warmemenge bezeichnet, die Ubertragen
werden kdnnte, wenn die gesamte Rippenoberflache die RippenfuBtemperatur besitzen wirde.
Die Berechnung erfolgt unter den Annahmen, dass
- die aktiv abzufihrende Warme zu gleichen Teilen Uber die Anoden- und Kathodenseite
abgefuhrt wird
- der Temperaturverlauf in der Rippe eindimensional ist (das heiBt: Temperatur-
anderungen ausschlieBlich lber die Rippenhéhe, nicht liber die Rippenbreite)
Fir die Rippentemperatur  in der Mittelebene der zwischen Anode und Kathode befindlichen
Kuhlzelle gilt somit

(MJ =0 Gl. 13.19
dz ), s

Damit berechnet sich der Rippenwirkungsgrad zu [118]:

tanh(a . hKKj
2

2-a
o=~ "7 it a=| —— Gl. 13.20
77R1ppe h[(]( {ﬂb j
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13.4 Erganzungen zu Kapitel 9 (Konstruktive Bauteiloptimierung)

Tabelle 13.4: Werkstoffkennwerte flir Stahl, Aluminium, Titan und PEEK

Stahl Aluminium Titan PEEK
Elastizitatsmodul [N/mm?] 196000 70000 116000 3600
Querkontraktionszahl [-] 0,3 0,34 0,32 0,4
Dichte [kg/m3] 7960 2700 4510 1320

Tabelle 13.5: Orthotrope Werkstoffkennwerte fiir GFK und CFK (Faseranteil 60 %)

GFK CFK
Elastizitatsmodul in Faserrichtung [N/mm?] 45000 130000
Elastizitdtsmodul quer zur Faserrichtung [N/mm?] 14000 8600
Schubmodul parallel — quer [N/mm2] 5300 5570
Schubmodul quer — quer [N/mm?] 4730 4730
Querkontraktionszahl parallel — quer [-] 0,272 0,24
Querkontraktionszahl quer — quer [-] 0,4 0,4
Dichte [kg/m3] 2020 1600

Bild 13.4: Verformung der ebenen Stahlplatte [mm]
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Bild 13.5: Verformung der verrippten Stahlplatte [mm]

70

'E 60 -
E
o 50
§_ 40 1 Referenzdesign

r Z
5 30 Z
o 204 % v 7
o s / 7 % Y .
2 104 v _ 7 _ _ . _ /
2 7 / 7 . 7 / _ 7

Stahl Aluminium Titan GFK CFK GFK CFK PEEK

(09909 (09909  (+22.59 (2259

B Endplatte ohne Rippen

O Endplatte mit Rippen

O Endplatte ohne Rippen - Zuganker versetzt
Endplatte mit Rippen - Zuganker versetzt

Bild 13.6: Dicke der Grundplatten der verschiedenen Endplattenwerkstoffe und —geometrien [mm]
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% Euro pro kg Stahl 'a:E'
[a] 25 qE>
]
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Bild 13.7: Histogramm der EUROPROMS-Daten fiir kaltfertiggestellte Stabe, Flachstahl und Profilstabe
aus nichtrostendem Stahl (482 Datenpunkte)
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Kurzzusammenfassung:

Polymerelektrolyt-Brennstoffzellen (PEFCs) bediirfen erheblicher Optimierungen, um konkurrenzfahig im Vergleich zu
bereits am Markt etablierten Technologien zu werden. Basierend auf experimentellen Untersuchungen werden in
diesem Buch innovative Ansatze zur optimierten Auslegung von PEFCs beschrieben. Diese umfassen unter anderem
die Betrachtung des Wasser- und Warmemanagements, die Kenntnis {ber die zu erwartende Strdmungs- und Strom-
dichteverteilung sowie die Abhangigkeit der Zellleistung von den Betriebsparametern. Unter Beriicksichtigung der
vorgestellten Ergebnisse erfolgte der Bau und die Inbetriebnahme einer PEFC der 5 kW Klasse.
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Thorsten Wiister studierte an der Rheinisch-Westfalischen Technischen Hochschule (RWTH) in Aachen und der
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Lehrstuhls fiir Brennstoffzellen der RWTH Aachen begann er im Jahr 2001 im Rahmen eines vom Land Nordrhein-
Westfalen geforderten Projektes am Institut fiir Energieverfahrenstechnik im Forschungszentrum Jilich mit der Ent-
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