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VORWORT

Die Publikationsreihe BLUE GLOBE REPORT macht die Kompetenz und Vielfalt, mit der die
osterreichische Industrie und Forschung fir die Losung der zentralen Zukunftsaufgaben
arbeiten, sichtbar. Strategie des Klima- und Energiefonds ist, mit langfristig ausgerichteten
Forderprogrammen gezielt Impulse zu setzen. Impulse, die heimischen Unternehmen und
Institutionen im internationalen Wettbewerb eine ausgezeichnete Ausgangsposition
verschaffen.

Jahrlich stehen dem Klima- und Energiefonds bis zu 150 Mio. Euro fiir die Forderung von
nachhaltigen Energie- und Verkehrsprojekten im Sinne des Klimaschutzes zur Verfiigung.
Mit diesem Geld unterstitzt der Klima- und Energiefonds Ideen, Konzepte und Projekte in
den Bereichen Forschung, Mobilitat und Marktdurchdringung.

Mit dem BLUE GLOBE REPORT informiert der Klima- und Energiefonds tber
Projektergebnisse und unterstitzt so die Anwendungen von Innovation in der Praxis. Neben
technologischen Innovationen im Energie- und Verkehrsbereich werden gesellschaftliche
Fragestellung und wissenschaftliche Grundlagen fir politische Planungsprozesse
prasentiert. Der BLUE GLOBE REPORT wird der interessierten Offentlichkeit liber die
Homepage www.klimafonds.gv.at zuganglich gemacht und ladt zur kritischen Diskussion ein.

Der vorliegende Bericht dokumentiert die Ergebnisse eines Projekts aus dem Forschungs-
und Technologieprogramm ,,Neue Energien 2020". Mit diesem Programm verfolgt der
Klima- und Energiefonds das Ziel, durch Innovationen und technischen Fortschritt den
Ubergang zu einem nachhaltigen Energiesystem voranzutreiben.

Wer die nachhaltige Zukunft mitgestalten will, ist bei uns richtig: Der Klima- und
Energiefonds fordert innovative Losungen fur die Zukunft!

%\J@fo

Ingmar Hobarth Theresia Vogel
Geschaftsfihrer, Klima- und Energiefonds Geschaftsfihrerin, Klima- und Energiefonds




1 Einleitung

1.1 Aufgabenstellung

e Entwicklung optimierter Betriebsstrategien zur Lebensdauerverlangerung von Brennstoffzellen

e Verbesserte empirische Beschreibung der Mechanismen von Degradation zur Erstellung und
Optimierung von entsprechenden Rechenmodellen und Simulationssoftware

e Entwicklung einer ,gradientenfreien Zelle* als Referenzobjekt zur standardisierten Bewertung von
Komponentenuntersuchungen

e Integration der Ergebnisse in ein Softwaremodul zur Simulation

1.2 Schwerpunkte des Projektes

e Entwicklung fortgeschrittener Betriebsstrategien, Untersuchung von Start-/Stopp-Zyklen
e Weiterfilhrende Untersuchungen zur Membranschadigung und Materialoptimierung

e Entwicklung einer ,gradientenfreien Zelle* als Standard-Referenz

e Untersuchung des Wasserhaushalts in der Brennstoffzelle

e Modellbildung und Simulation der Fllssigphase in einer Brennstoffzelle.

1.3 Einordnung in das Programm

Neue Energien 2020 - 2. Ausschreibung
Industrielle Forschung
Fortgeschrittene Speicher- und Umwandlungstechnologien

1.4 Verwendete Methoden
e Gradientenfreie Zelle / Referenzzelle

Mit Hilfe von Simulationen und Berechnungen wurde eine Brennstoffzelle konstruiert, die nur kleine
Gradienten in der Strémungsgeschwindigkeit, Gasverteilung, Wasserverteilung, Warmeverteilung und
Druckverteilungen aufweist. Diese ,gradientenfreie Zelle* wurde gefertigt und mit den Standardmethoden
zur Charakterisierung, wie Elektrochemische Impedanzspektroskopie und Strom-Spannungskennlinien,
charakterisiert.

e Betriebsstrategien / Abschaltstrategien
Zur Entwicklung von Betriebsstrategien, welche Schadigungen verringern kénnen, wurden
Grundlagenuntersuchungen in Form von Start-Stopp-Versuchen durchgefiihrt und die gewonnenen
Erkenntnisse durch Modellierung auf andere Zelldesigns Ubertragen.
Um die Auswirkungen der Start—Stopp Untersuchungen zu bestimmen wurden Brennstoffzellen vor und
nach Start-Stopp Prozeduren charakterisiert. Dazu wurden Polarisationskurven, Impedanz-spekiren
aufgenommen, Zyklische Voltametrie durchgefihrt und die Abgase analysiert.

e Untersuchung/Minimierung der Membrandegradation

Flr die Membranschadigungsversuche wurden die zu untersuchenden Membran-Elektroden-Einheiten
dber 1000 Stunden in mehreren Standard-Brennstoffzellen parallel betrieben. Zusétzlich erfolgte die
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Untersuchung der Membranschadigung in der gradientenfreien Zelle zur Standardisierung der
Messergebnisse und zur Materialcharakterisierung. Folgende Parameter wurden variiert: Materialien der
Membran-Elektroden-Einheit, Stromdichte bzw. Zellspannung, Befeuchtung der Reaktionsgase,
Uberdruck der Reaktionsgase, Zelltemperatur. Die Untersuchungen der Membran-Elektroden-Einheit
erfolgten durch: Erfassung der Zellspannung, Erfassung der Stromdichte-Spannungskennlinien bzw.
Leistungskennlinien, Bestimmung der Wasserstoffdiffusions-Stromdichte zur Erfassung von L&chern
(Pinholes) in der Membran, Elektrochemische Impedanzspektroskopie zur Bestimmung der Widerstande
von Membran und Elektroden, Quantitative Fluoridionen-Analyse der Elektrodenkondensate zur
Erfassung der Fluoridionen-Freisetzungsrate, Raster-Elektronen-Mikroskopie zur Erfassung von
Membran- und Katalysatorschaden und zur Bestimmung der Membrandicke.

e Wassermanagement

Zur Validierung der Simulationsergebnissen sind in-situ Untersuchungen unter realen Bedingungen
wahrend des Betriebs der Brennstoffzelle notwendig. Mehrere Forschungsgruppen haben dazu
Brennstoffzellen mit optisch transparenten Materialen verwendet. Durch den Ersatz von
Standardmaterialen kommt es aber zu einer deutlichen Anderung der physikalischen Eigenschaften und
damit zur Beeinflussung der Testergebnisse. In diesem Projekt wurde fir die Untersuchung der
Brennstoffzelle unter realen Bedingungen mit Standardmaterialien als  zerstérungsfreie
Untersuchungsmethode die Neutronenradiographie ausgewahlt. Diese Untersuchungen wurden am
Atominstitut  der  Osterreichischen  Universitaten in  Wien mit einem  transportablen
Brennstoffzellenteststand vorgenommen.

e Modellierung / Simulation

Fir eine 3D-CFD Simulation, bei der der Fokus auf Wasserbildung und —transport gesetzt wird, werden
die folgenden Methoden gewahlt: Euler-Euler Methode und Volume-of-Fluid (VOF) Methode. Eine
dreidimensionale Modellierung der Brennstoffzellen unter Beriicksichtigung der Zweiphasenstrémung mit
freien Oberflachen in den Gaskanélen wurde im Programm FIRE erstellt.

1.5 Aufbau der Arbeit

Die Identifizierung der Schadigungsmechanismen im Brennstoffzellenbetrieb diente als Grundlage fur
eine Modellbildung. Die aus den Schadigungsuntersuchungen gewonnenen Erkenntnisse und Daten
wurden in Modelle und in eine Brennstoffzellen-Simulationssoftware integriert, welche zur Optimierung
der Betriebsstrategie und zur Lebensdauervorhersage der Membran-Elektroden-Einheit angewendet
wird. Mit der Durchfiihrung von Testserien mit Brennstoffzellen mit 25 cm? aktiver Flache und
maanderférmigen Gaskandlen unter realen Betriebsbedingungen wurde der Einfluss der
Betriebsparameter auf die Lebensdauer und den optimalen Betriebsbereich der Brennstoffzelle
untersucht. Die Konstruktion der Testzellen ermdglichte unter der Verwendung geeigneter Software den
Erhalt von skalierbaren Ergebnissen. Weiters wurde zur Materialcharakterisierung eine gradientenfreie
Testzelle entwickelt und betrieben.
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2 Inhaltliche Darstellung

Das Ubergeordnete Ziel dieses Projektes war die Erarbeitung innovativer Betriebsstrategien fir
Brennstoffzellen, um lebensdauerverkiirzende Betriebszustande soweit als méglich zu eliminieren, sowie
die Zuverlassigkeit zu erhdhen. Dazu mussten die Mechanismen, die zur Schadigung und
Funktionsstérung der Brennstoffzelle fihren kdnnen, mdglichst genau identifiziert werden. Die
Erkenntnisse wurden in Modelle umgesetzt und in eine Brennstoffzellensimulationssoftware integriert.
Dadurch war es mdglich, die Betriebsstrategie auf das jeweilige Einsatzgebiet zu optimieren. Diese
systemische, auf optimierte Steuerung des Gesamtsystems Brennstoffzelle abzielende
Herangehensweise stellte gegentiber der laufenden Optimierung von Komponenten einen wesentlichen
zusatzlichen Beitrag zur Verbesserung der Gesamteffizienz und der Lebensdauer dar.

Um die Mechanismen der Degradation zu bestimmen, war es notwendig, umfangreiche Testserien
durchzufthren, im  Besonderen Langzeittests und  Start/Stopp-Zyklen und  Membran-
schadigungsversuche durch den Dauerbetrieb von Brennstoffzellen. Aus den Ergebnissen dieser
Versuche wurden anschlieBend geeignete (Rechen-)Modelle erstellt, die schlieBlich in eine
Brennstoffzellen-Simulationssoftware integriert wurden. Die damit geschaffene Mdglichkeit einer
maoglichst realitatsgetreuen Simulation von Vorgangen in der Brennstoffzelle stellt im Hinblick auf das
Design von neuen Brennstoffzellen nicht nur eine duBerst nltzliche Innovation dar, sondern erlaubt aller
Voraussicht nach wesentlich schnellere Entwicklungszyklen und damit kiirzere Markteinfihrungszeiten.

Zusétzlich zu den Versuchen mit Standardzellen, an denen der reale Betrieb von Brennstoffzellen
simuliert wird, wurde die sogenannte ,gradientenfreie Zelle® entwickelt, die durch homogene und
reproduzierbare Betriebseigenschaften (annahernd gleichmaBige Verteilung der Gasstrébme und
chemischen Reaktionen Uber das ,Flow Field®) eine gezielte und nicht von lokalen Effekten beeinflusste
Untersuchung einzelnen Komponenten ermdglicht. Durch diese Referenzzelle soll und wird die
Entwicklung und Optimierung von Brennstoffzellenkomponenten um eine wertvolle Md&glichkeit
bereichert, da ein Vergleich von verschiedenen Komponenten erst dadurch ohne verfalschende
Einflisse mdglich wird, und so Fehlinterpretationen und falsche Schlussfolgerungen weitgehend
vermieden werden kdnnen.
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3 Ergebnisse und Schlussfolgerungen

3.1 Gradientenfreie Zelle

Beim Design dieser Zelle wurde auf maanderférmige Strdmungskanéle, wie sie in Standardzellen
Verwendung finden, verzichtet. Dadurch kann der Druckabfall innerhalb der Kanéle vermindert werden.
Zur Beruhigung der strdomenden Gase wurde der An- und Abstrémbereich der geraden Kanéle inaktiv
gestaltet (sieche Abbildung 1). Die aktive Flache in der Mitte des Flow-Fields betragt 7 cm®. Der geringe
Gradient der Gaskonzentration entlang des Strdmungskanals wird durch stark erhdéhte Durchfliisse von
H, auf der Anodenseite und Luft auf der Kathodenseite erreicht. Durch die Wahl von gréBeren
Kanalquerschnitten wurde erreicht, dass die resultierenden Reynoldszahlen im Bereich derer von
Standardzellen liegen. Es wurden zwei Konzepte mit unterschiedlichen Kanalformen verfolgt und
evaluiert.

Bereich zur
Strémungsberuhigung

Bereich zur
Stromungsberuhigung

aktiver Bereich

Stromungsausbildung und \ Steg
Temperatureinstellung

| Dich tung
gipolarplatte

GOL

- stromabnehmer ‘

Teflonplatte

Endplatte 1
—— $chrauben ‘
Teller

Abbildung 2: Entwickelte Testzelle

Eine Herausforderung stellte die Abdichtung der inaktiven Bereiche der Zelle dar, da die Dichtung in die
Kanale gedrickt wurde. Die MEA erstreckte sich Uber den gesamten Bereich des Flow-Fields um einen
konstanten Anpressdruck zu gewahrleisten wahrend die Gasdiffusionsschicht sich nur im aktiven
Bereich der Zelle befand (Abbildung 2).
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Fir die Charakterisierung der beiden Testzellen wurden Referenzbedingungen definiert, und davon
ausgehend jeweils ein Betriebsparameter variiert. Folgende Betriebsparameter (Referenz ist fett
markiert) wurden dabei fur die beiden unterschiedlichen Zelldesigns variiert:

Versorgungsgase Wasserstoff, Luft (Gegenstrombetrieb)
Zelltemperatur 25°C, 70°C, 90°C

Anpressdruck panpress (8,5,10, 11,5, 13) bar

relative Feuchtigkeit r.H.a x 90%, 70%, 50%, 30%

Luftstéchiometrie Ay 1.0,1.5, 2.0, 2.2, 2.5, 3.0, 3.5, 4.0
Wasserstoffstdchiometrie Ay 0.5,1.0,1.5,2.0,2.5

Druck am Auslass pak (0, 0.3, 0.6) bar(1)

Nach jeder Variation eines Betriebsparameters wurde die Brennstoffzelle mittels einer EIS-Messung (fur
Laststrome: 50mA, 100mA, 200mA) und einer Polarisationskurve charakterisiert.

Abbildung 3 zeigt Messergebnisse fur das Zelldesign ,Version 1“ und die Variation der Befeuchtung.
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Abbildung 3: Vergleich unterschiedlicher relativer Feuchtigkeit; Links: Polarisationskurven; Rechts:
Nyquistdiagramme

3.2 Abschaltstrategien

Um das Schadigungspotential von Start-Stopp-Zyklen zu untersuchen, wurden in diesem Teil
Messserien (aktive Flache 25 cm?, segmentiert) durchgefiihrt (Abbildung 4), die Start-Stopp Zyklen
simulieren, wéhrend gleichzeitig das Abgas (CO, CO, und H, analysiert wurde (Abbildung 5). Nach 3
und 6 Start-Stopp-Zyklen wurden jeweils elektrochemische Charakterisierungen (Ul-Kennlinie,
Zyklischer Voltammetrie, Diffusionsstrommessung) durchgeftihrt.
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Abbildung 4: Spannungsverlauf eines Stopp-Start- Abbildung 5: Abgasanalyse wahrend eines Stopp-Start-
Zyklus Zyklus

Wahrend die Ul-Kennlinie nur eine relativ geringe Anderung der Spannung bei einem festgelegten Strom
flr verschiedene Zyklen bewirkte, sind bei der Diffusionsstrommessung bereits deutliche Unterschiede
zu erkennen, die auf ein Pinhole bzw. einer Durchléssigkeit der Membran um das Segment Nr. 27 der
segmentierten Zelle schlieBen lassen (Abbildung 6).

e ~ e N
\ Ul-Kennlinie Diffusionsstrom
S W
g’ !E /—o...
e
& £
“\ W
Zeit [s]
Strom [A] NG %

- J
Abbildung 6: Links: Ul-Kennlinien; Rechts: Diffusionsstrommessung

Die Schadigung der Membran-Elektroden-Einheit ist bereits nach wenigen Start-Stopp-Zyklen deutlich
zu erkennen und kann nur durch eine Verhinderung der Anwesenheit von Sauerstoff (Uberwiegend
schadlich auf der Anodenseite — siehe auch 3.3) hintangehalten werden.

3.3 Membrandegradation

Der chemische Abbau des lonomers erfolgt durch Wasserstoffperoxid-Radikale. Hohe Zellspannungen
bieten giinstige Bedingung fir die Peroxidbildung, da hierbei an der Anode sehr niedrige Potentiale
herrschen, bei denen das Wasserstoffperoxid nicht zu Wasser reduziert wird. Es konnten
Betriebsbedingungen (Temperatur, Gaslberdruck und Gasbefeuchtung) mit deutlich schadigendem
Einfluss auf die Membran eruiert werden.

Fir die Membranschadigungsversuche wurden die untersuchenden Membran-Elektroden-Einheiten bis
tber 1000 Stunden in mehreren Standard-Brennstoffzellen in Serie geschalten, gleichzeitig betrieben.
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Alle 4 Messreihen wurden mit vier Zellen mit einer aktiven Flache von jeweils 25 cm? durchgefiihrt. Die
Zellen waren mit einer kommerziell erhaltlichen Membran-Elektroden-Einheit bestlckt. Es handelte sich
dabei um Perfluorcarbonmembranen mit funktionellen Sulfonsduregruppen, PTFE-verstarkt und einer
Membrandicke von 35 pm (Pt-Beladung an Anode 0,4 mg cm; Pt-Beladung an der Kathode 0,6 mg cm®
2:Katalysatortrager war graphitisierter RuB)

Zusatzlich zu den kontinuierlichen Charakterisierungsmethoden wurde im Abstand von sieben Tagen der
laufende Membranschadigungsversuch unterbrochen, um die Zellen im Teststand zu charakterisieren.
Dabei wurden stets das gleiche Messschema und die gleichen Messbedingungen eingehalten. Es
wurden folgende Messmethoden angewandt:

— Zellspannung

— Stromdichte-Spannungskennlinie

— Fluoridionenselektive Analyse des Elekirodenkondensats

— Elektrochemische Impedanzspektroskopie

— Wasserstoffdiffusionsstrom-Messung

— Rasterelektronenmikroskopie (REM)

Fir die Messungen wurden die Parameter laut Tabelle 1 variiert und die Auswirkungen dieser
Bedingungen auf die Membranlebensdauer ermittelt.

Tabelle 1: Versuchsparameter fiir die Untersuchungen zur Membrandegradation

Versuchsreihe Befeuchtung | Temperatur | Gasliberdruck | Stromdichte
[% rH] [°C] [bar] [mA cm?]
R1 | Standard 90 90 0.1 90
R2 | niedrige Befeuchtung 30 90 0.1 90
R3 |45 mA, 60% rH 60 90 0.1 45
R4 | hoher Druck 90 90 0.5 90

Bei einer defekten Membran ist der Strom bei einer Wasserstoff-Diffusionsstrommessung nicht durch
den Transport der Wasserstoffmoleklle begrenzt und steigt nahezu linear zur angelegten Spannung an.
Dies lasst Ruckschlisse auf Pinholes zu. Unter hohem Druck konnten am friihesten Pinholes festgestellt
(Abbildung 7) werden. Unter 45 mA cm™ und 60 % rH wurde etwas friiher ein Pinhole detektiert als unter
Standardbedingungen (90 mA cm™ und 90 % rH).
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Abbildung 7: Wochentliche Diffusionsstrommessungen der Referenzzelle aus den Reihen Standard, niedrige
Befeuchtung, 45 mA, 60% rH und hoher Druck

Die berechneten Intervalle der Lebensdauer aus den Werten der Referenzzellen und den Mittelwerten
aller Zellen sind zum Teil sehr unterschiedlich (Abbildung 8).

¢ Referenzzellen
0 Mittelwerte aller Zellen

hoher Druck Hole
45 mA, 60% rH oo o o
niedrige Befeuchtung kein Pinhole detektiert

S |

Standard O—0 >—<

100 200 300 400 500 600 700
Versuchsdauer [h]

Abbildung 8: Darstellung der Lebensdauerintervalle der Membranen aller Versuchsreihen

3.4 Wasserhaushalt

Das Messprinzip des Neutronenradiographen fiir Szintillatormessungen (zeitliche Auflésung ca. 6 min,
raumliche Auflésung 150 pum) ist in Abbildung 9 dargestellt. Fir Aufnahmen mit einer Imaging Plate IP
(zeitliche Auflésung 40 min, rAumliche Auflésung 50 um) wird diese vor dem Szintillator positioniert und
kann nach der Messung mit einem Lesegerat ausgelesen werden.
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Fir die Messungen am Atominstitut Wien wurde ein mobiler Teststand (Abbildung 10) gebaut, wobei fur
die Gaszufihrungen zur Messzelle (4 m) elektrische Heizschlauche verwendet wurden.

Nitrogen cooled CCD camera
A

CCD chip i

v

Shutter
to computer
Scintillator
Fuel Cell
Light —
tight box \\ng t Neutron
i T beam-
10 cm eror\(,, L
lead ¥ 45° —
Collimating
guide
Abbildung 9: Messprinzip fir Messungen mit dem Abbildung 10: Mobiler Brenstoffzellenteststand

Szintillator

Es wurden 2 Messerien mit einer Brennstoffzelle (5 cm? aktive Flache) mit serpentinenférmigen Flowfield
durchgefuhrt bei der jeweils die relative Befeuchtung der Versorgungsgase (synth. Luft und Wasserstoff)
(30%, 90%) und der Laststrom (0A, 2A, 6A, 8.5A) variiert wurden. Es wurde jeweils eine
Szintillatormessung (Belichtungszeit 500 s) und eine Imaging-Plate Messung (Belichtungszeit 40 min)
durchgefuhrt.

In Abbildung 11 ist ein Neutronenradiographiebild mit dem Intensitatsverlauf dargestellt. Man erkennt gut
die Bereiche der Kanale und Stege in der Brennstoffzelle.

15000

18— mensity stationary fual call sample 81 70" C tempgratune
-

| !
ﬁl

5 0 15 20 25
Horizontal profile (mm)

Abbildung 11: Links: Neutronenradiographiebild (IP-ND 135 um Gd), OA Laststrom

Rechts: dazugehdérige Intensitat des Neutronenstrahls

145004

14000 -

Intensity (counts)

In Abbildung 12 werden die Auswirkungen von 2 verschiedenen Laststromen miteinander verglichen.
Man erkennt einen Intensitatsanstieg von der Gasauslassseite zur Gaseinlassseite der Kathode, was auf
mehr flissigem Wasser beim Auslass als beim Einlass hindeutet. In Abbildung 13 wird der absolute
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Wassermassenanteil flir ein Probevolumen bei einem Laststrom von 6A und einer Befeuchtung von 90%
dargestellt.
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Abbildung 12: Vergleich der Neutronenstrahlintensitét Abbildung 13: Wasseranteil fir ein Probevolumen bei
bei Laststromen 2A und 6A, 30% relative Befeuchtung einem Laststrom von 6A, 90% Befeuchtung
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Abbildung 14: Detektion und Lokalisation von Pinholes in einer MEA mittels Infrarotkamera; Messaufbau (links) und
Messergebnis: wasserstoffdurchlassige Stellen sind deutlich erkennbar (rechts)

Im Rahmen des Projekts wurde zur Lokalisierung der Pinholes bzw. der wasserstoffdurchlassigen
Bereiche ein neues Verfahren entwickelt. Der Aufbau und die Messergebnisse sind in Abbildung 14
dargestellt.

3.5 Modellierung und Simulation

Fir eine 3D-CFD Simulation, bei welcher der Fokus auf Wasserbildung und —transport gesetzt wird,
werden die folgenden Methoden gewahlt:
e Euler-Euler Methode (2-Phasenstromung in der GDL)

e Volume-of-Fluid (VOF) Methode (2-Phasenstrémung mit freien Oberflachen in den
Kanédlen — NEU!)

In einem ersten Schritt wird die simulierte Polarisationskurve an die der Messung angepasst, wobei
Austauschstromdichte und  Ubertragungskoeffizient aus der Butler-Volmer Gleichung als
Anpassungsparameter dienen. Abbildung 15 zeigt die Polarisationskurve in Simulation und Messung.
Die Ubereinstimmung ist ausreichend genau.
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Abbildung 15: Polarisationskurve in Simulation und Messung

Um die simulierte Wasserverteilung mit der Messung aus der Neutronenradiographie zu vergleichen,
wurde die Simulation flr zwei Betriebspunkte durchgefiihrt (0.55 V /=6 A, 0.72 V = 2 A, Abbildung 16).
Aus der Abbildung 17 ist ersichtlich, dass eine tendenzielle Ubereinstimmung der Simulation mit der
Messung gegeben ist. Im ersten Teil des Diagrammes ist die Ubereinstimmung aber weniger gut. In der
Simulation kommt es hier kaum zu einer Bildung von Wasserfilmen in den Kanélen, wohingegen die
Wasserverteilung in der Messung fir jeden Kanal ein ausgepragtes Maximum zeigt. Zur Messung ist
allerdings festzuhalten, dass das Bild einerseits eine zeitliche Mittelung (auf Grund der notwendigen
.Belichtungszeit”) darstellt und es nicht eindeutig geklart werden konnte, ob die gezeigte
Wasserverteilung nicht auch auf vorangegangene Betriebszustande der Zelle zurlickzuflihren sei.

Bei einer naheren Betrachtung der Stromdichteverteilung und des Volumenanteils der Flissigkeit (auf
Basis der transienten VOF Methode) flir 4 unterschiedliche Zeitpunkte (0 s, 0.02 s, 0.04 s, 0.06 s) (fUr
Zeitpunkt 0.02 siehe exemplarisch Abbildung 18) zeigt es sich, dass

1. zu Beginn der Gasdruck durch die Interaktion Gas / FlUssigkeit und damit die Stromdichte nahe des
Kathodeneinlasses zunimmt

2. der Sauerstofftransport zur Reaktionsschicht durch lokale Wasserfilme blockiert wird, wodurch an
diesen Stellen die Stromdichte sinkt und der Molanteil O, abnimmt

3. sich danach aber wieder das Stromdichtemuster der stationaren Losung einstellt.
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Abbildung 16: Simulationsnetz mit dem betrachteten Abbildung 17: Wasserdichteverteilung der Simulation
Schnitt fir den Vergleich zwischen Messung und und Messung (Differenz zwischen 6 A und 2 A)
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Simulation hinsichtlich Wasserverteilung.

Current Density [A/m”2], Time: 0.02 s Liquid Volume Fraction [-], Time: 0.02 s
16164
(.

8694

Abbildung 18: Stromdichte (links) und Volumenanteil Flissigwasser an der Grenzflache Kathodenkanal / GDL
(rechts) zum Zeitpunkt 0.02 s
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4 Ausblick und Empfehlungen

Die Gradientenfreie Zelle hat ein groBes Potential hinsichtlich lhrer Anwendbarkeit fir
materialunabhéangige Untersuchungen. Ein noch besseres Verstandnis der Vorgange und eine weitere
Optimierung dieser Zelle ist zu empfehlen.

Die bei der Membrandegradation gefundenen Wechselwirkungen zwischen den einzelnen
Betriebsparametern sollte noch naher untersucht werden. Bei der Beschaftigung mit der
Membrandegradation wurde erstmals auch die Infrarotthermografie zur Schédigungsverfikation von
Membran-Elektroden-Einheiten angewandt.

Basierend auf den Versuchen am Atominstitut Wien zur Visualisierung von Flissigwasser wird
empfohlen, in Zukunft zur dynamischen Abbildung der Wasserentstehung die Versuche mit dem
bestehenden Teststand an einer Neutronenquelle mit héherer NeutronenfluBrate zu wiederholen.
Interessant wéaren in diesem Zusammenhang auch Untersuchungen, bei der gezielt flussiges Wasser in
die Brennstoffzelle eingebracht wird, um das Fluten der Zelle hervorzurufen und danach Strategien zu
entwickeln, wie eine bereits geflutete Brennstoffzelle am besten wieder reaktiviert werden kann.

Die Erweiterung der Simulationssoftware hinsichtlich Flissigwasser im Kanal wurde erfolgreich
implementiert und mit den Transportvorgangen in der GDL gekoppelt. Zukiinftige Entwicklungen sollten
die Transportgleichung fir die Tropfenanzahldichte und die Kopplung der VOF Simulation mit der
Energiegleichung behandeln. Die erzielten Erkenntnisse und Ergebnisse belegen die Richtigkeit der
gewahlten Vorgangsweise, und weisen den Weg fir zuklnftige Erweiterungen und Verfeinerungen der
Simulation im Bereich der Gesamtsystembetrachtung.
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