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Kurzfassung i

Kurzfassung

Die  PEM-Brennstoffzelle  wird  herkdmmlicherweise  aus  mehreren  dinnen
Schichtkomponenten aufgebaut, welche durch Endplatten und Spannelemente aufeinander
gepresst werden, um eine elektrische Kontaktierung der Schichten und die Dichtigkeit der
Zelle zu gewdhrleisten. Wird der Anpressdruck erhoht, verringern sich die
Kontaktwiderstande der Schichten untereinander, so dass der Ohm’sche Widerstand der Zelle
sinkt. Dabei wird allerdings die Porositat der Gasdiffusionslage verringert wodurch die aktive
Zellflache immer schlechter mit den Reaktionsgasen versorgt werden kann. Da diese beiden
Effekte gegenldufig sind, muss sich ein optimaler Wert fir den Anpressdruck bezuglich der
Leistung der Brennstoffzelle ergeben.  Dieses Optimum fiir den durchschnittlichen
Anpressdruck auf der aktiven Flache wird in der vorliegenden Arbeit fur drei héufig
verwendete GDL-Typen bestimmt. Fir ein GDL-Papier mit MPL wird dies zu
0,4 bis0,6 MPa (SGL 29BC), fur ein GDL-Papier ohne MPL zu 0,6 bis 1,7 MPa
(Toray TGP-H060) und fir ein GDL-Vlies mit MPL zu 0,6 bis2,7 MPa
(Freudenberg H2315 C2) bestimmt. Far die Kohlenstoffvlies- und
Kohlenstoffpapier-Materialien mit und ohne MPL ergeben sich demnach deutlich
unterschiedlich breite Leistungsoptima. Zum detaillierten Verstandnis der sich ergebenden
Anpressdruck-Fenster werden die Faserstrukturen der GDL-Materialien mittels mechanischer
Materialpriifungen, Rasterelektronen-Mikroskopie-Aufnahmen sowie Computertomographie-
Aufnahmen untersucht. Dabei kann festgestellt werden, dass die fir den irreversiblen
Leistungseinbruch bei héheren Anpressdriicken verantwortlichen VVorgange beim GDL-Papier
mit MPL (SGL) auf die irreversiblen Dickenanderungen und dem damit verbundenen
Einbruch der Porositat und Permeabilitat zuriickzufiihren sind. Beim GDL-Papier ohne MPL
(Toray) werden Faser- und Bindermaterialbriiche bei den entsprechenden Anpressdriicken
beobachtet, deren Bruchstiicke die Poren verkleinern und so zum Leistungsverlust der Zelle
fiihren. Das GDL-Vlies mit MPL (Freudenberg) erleidet keine derartigen Strukturschéden und
zeigt auch bei hoheren Anpressdriicken von bis zu 2,7 MPa keine LeistungseinbuBBen. Zur
Ubertragbarkeit der optimalen Anpressdruckfenster auf andere graphitische Flowfields
werden die lokal tatséchlich herrschenden Driicke unter Kanal und Steg ermittelt, sowie die
generelle  Ubertragbarkeit auf den  Stack-MaRstab und  stark  abweichende

Flowfield-Geometrien wie zum Beispiel tiefgezogene metallische Flowfields gepruft.






Abstract iii

Abstract

The polymer electrolyte membrane (PEM) fuel cell is conventionally constructed of a
plurality of thin layer components that are pressed against each other by end plates and
clamping elements in order to ensure electrical contact amongst the layers and tightness of the
cell’s construction. If the contact pressure is increased, the contact resistances of the layers
decrease, and in turn the ohmic resistance of the cell decreases. In this case, however, the
porosity of the gas diffusion layer is reduced, whereby the capacity of the active cell surface
to be supplied with the reaction gases increasingly declines. As these two effects are in
opposite directions, an optimum value for the contact pressure with respect to the
performance of the fuel cell must result. In this work the optimum for the average contact
pressure on the active surface is determined for three commonly used GDL types. For a GDL
paper with MPL, this becomes 0.4 to 0.6 MPa (SGL 29BC), for a GDL paper without MPL,
0.6 to 1.7 MPa (Toray TGP H 060) and for a GDL felt with MPL, 0.6to 2.7 MPa
(Freudenberg H2315 C2). For the carbon felt and carbon paper materials with and without
MPL, there are, therefore, clearly different performance optimizations. For a detailed
understanding of the resulting pressure window, the fiber structures of the GDL materials are
examined by means of mechanical material testing, scanning electron microscopy and
computed tomography images. It can be stated that the processes responsible for the
irreversible power loss at higher contact pressures in the case of GDL paper with MPL (SGL)
are due to the irreversible changes in thickness and the concomitant drop in porosity and
permeability. In the case of GDL paper without MPL (Toray), fiber and binder material
fractures are observed at the corresponding contact pressures, the fragments of which reduce
the pores and thus lead to a loss of performance of the cell. The GDL felt with MPL
(Freudenberg) suffers no such structural damage and shows no performance losses, even at
higher contact pressures of up to 2.7 MPa. For the transferability of the optimal contact
pressure window to other graphitic flowfields, the locally actual pressures under the channel
and rib are determined, as well as the general transferability to the stack scale and strongly
deviating flowfield geometries such as stamped metallic flowfields are tested.
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1 Einleitung und Ziel der Arbeit 1

1 Einleitung und Ziel der Arbeit

Brennstoffzellen und Elektrolyseure sind Schlisseltechnologien bei der Umstellung des
Energieversorgungssystems auf erneuerbare Energien. Durch die hohe Fluktuation der
Stromproduktion durch Wind- und Solarenergie muss das Energieversorgungssystem der
Zukunft in der Lage sein groRe Energiemengen fiir eine bestimmte Zeit speichern zu kénnen.
Dies kann durch Elektrolyseure geschehen, die die Energie chemisch in Form von
Wasserstoff speichern. Der Wasserstoff kann anschlieBend in Speichern vorgehalten werden
und bei Bedarf in die Ballungsgebiete transportiert und dort mittels Brennstoffzellen zuriick in
elektrische Energie gewandelt werden. Eine vielversprechende Technologie fiir die
Rickwandlung in elektrische Energie ist die Polymer-Elektrolyt-Membran Brennstoffzelle.
Sie ist aus mehreren Schichtkomponenten aufgebaut, deren Flachen zur elektrischen
Kontaktierung aufeinander gepresst werden mussen. Da einige dieser Schichten, insbesondere
die Gasdiffusionslage pords sind, wird durch das Aufeinanderpressen die Porositat und damit
die Permeabilitdt verringert. Dies flihrt dazu, dass die eigentliche Aufgabe der
Gasdiffusionslage die Reaktionsgase der aktiven Flache zuzufiihren beeintréchtigt wird. Diese
beiden gegenlaufigen Effekte fuhren dazu, dass sich fiir den Anpressdruck ein optimaler Wert

ergeben muss.

Das Ziel dieser Arbeit ist es, den optimalen Anpressdruckwert zu bestimmen und vor allem zu
verstehen. Dazu werden in dieser Arbeit zunéchst Leistungsmessungen uber fein aufgeltste
Anpressdruckstufen an Testzellen mit drei hdufig verwendeten GDL-Materialien durchgefiihrt
(SGL29BC, Toray TGP-H 060 und Freudenberg H2315 C2). Zur Erlangung eines
grundlegenden Verstandnisses des mechanischen Strukturverhaltens der GDL-Materialien
und der Leistungsverldufe werden mechanische Materialpriifungen sowie Bildgebende
Struktur-Analyseverfahren den Leistungsmessungen vorangestellt. Dabei werden auch die
Einfliisse der Mechanik auf betriebsrelevante Eigenschaften der GDL-Materialien wie die

Permeabilitat und die Ohm’schen Widerstande untersucht.

Um die ermittelten optimalen Arbeitsfenster auf andere Zelldesigns Ubertragbar zu machen,
werden die entsprechenden Druckverteilungen ermittelt, mithilfe derer die lokalen Driicke
unter Kanal und Steg erfasst werden. Ausschlielich diese Werte konnen als Grundlage zur
Ubertragung auf andere Zelldesigns genutzt werden. Dariiber hinaus werden die

Auswirkungen auf die Druckverteilung bei Verwendung tiefgezogener metallischer
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Flowfields untersucht, deren Kanal- und Steggeometrie stark von herkdmmlichen gefrésten
graphitischen Flowfields abweichen. Zum Abschluss wird gepriift, ob sich die Ergebnisse
zum optimalen Anpressdruck hinsichtlich der Leistung einer PEM-Brennstoffzelle auf den
Stack-MaRstab skalieren lassen und welche zusatzlichen Herausforderungen es zu meistern

gilt.
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2 Grundlagen und Stand der Technik

In diesem Kapitel werden die Grundlagen fir das detaillierte Verstandnis dieser Arbeit
aufbereitet und der aktuelle Stand der Forschung festgehalten. Dazu wird nach einer kurzen
Darstellung des Aufbaus und der Funktion einer Polymer-Elektrolyt-Membran (PEM)
Brennstoffzelle der Einfluss der Mechanik deutlich gemacht, danach insbesondere die
mechanischen Eigenschaften der Gasdiffusionslage (GDL) genauer beleuchtet und zum
Schluss das gewonnene mechanische Bild der GDL in den Zell- bzw. Stack-Kontext
eingebunden und damit die Bedeutung dieses Themas verdeutlicht.

2.1 Polymer-Elektrolyt-Membran-Brennstoffzelle

Eine PEM-Brennstoffzelle ist um eine protonenleitende Polymer-Membran herum aufgebaut,
deren beiden Seiten mit einer Elektrode beschichtet sind (Abbildung 1). Die Anode wird mit
Wasserstoff und die Kathode mit Sauerstoff (bzw. Luft) versorgt. Damit die Gase auf der
gesamten Membranoberflache verteilt werden, werden diese in Stromungsverteilerplatten
durch Kanéle an der Elektrodenoberflaiche entlang gefihrt. Um die makroskopische
Verteilung der Gase durch Kanalstrukturen auf mikroskopischer Ebene zu verfeinern, werden
die Stromungsverteilerplatten mit Gas-Diffusions-Lagen (GDL) kombiniert. Eine noch feinere
Verteilung der Gase auf der Elektrodenoberflache kann durch eine mikroporése Schicht
(engl.: micro porous layer, MPL) auf der GDL erfolgen. Zur Verringerung der
Aktivierungsenergie sind die Elektroden mit einem Katalysator versetzt, der im Wesentlichen

aus Platin besteht.
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el

Anode Kathode
e
H,O
[ Stromungsverteilerplatten mit
Kanalen (Flowfield)
Membran mit Katalysator (CCM) Gasdiffusionslage (GDL)

Mikroporose Schicht (MPL)
Abbildung 1: Aufbau und Funktionsprinzip einer PEM-Brennstoffzelle

Auf der Anodenseite spaltet sich der Wasserstoff durch den Katalysator in freie Elektronen
und Protonen. Die Protonen gelangen durch die protonenleitende Membran auf die
Kathodenseite und die Elektronen flieRen lber den dufleren Stromkreis dorthin. Auf ihrem
Weg kann die elektrische Energie genutzt werden. Auf der Kathodenseite findet dann
zusammen mit dem Sauerstoff die Reaktion zu Wasser statt. Somit ergibt sich die

Gesamtreaktion zu:
Hy +20, > Hy0 2.1

Die theoretische Spannung (Thermoneutralspannung) auf Basis des oberen Heizwertes von
Wasserstoff betrdgt 1,48V ([1] S. 19). Von praktischer Bedeutung ist jedoch das
Standardpotential (reversible Zellspannung) von 1,23V ([2] S. 147), welches den
Energieverlust durch die Entropie beriicksichtigt. Dieses erhdlt man unter
Standardbedingungen (25 °C, 1013 hPa) fir fllssiges Produktwasser aus der Formel
([2] S. 147):

0 -237,13x103-L
= fem _ TP T el - 1,229V 2.2

EO
zF 2+96.485->
mol
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mit:
o EO: Standardpotential
o ARGY: Freie Reaktionsenthalpie bei Standardzustand
o 7z Ladungszahl
o F: Faraday-Konstante

Da aufgrund der Temperaturen der PEM-Brennstoffzelle von 60 bis 80 °C das Wasser nicht
zwingend flussig vorliegt, kann die Berechnung der Thermoneutralspannung auch mit dem
unteren Heizwert durchgefiihrt werden und ergibt 1,25 V. Fir die reversible Zellspannung
ergibt sich 1,18 V fir diesen Fall.

Diese Berechnungen setzen voraus, dass zum Beispiel bei der Halbzellenreaktion auf der
Kathodenseite die Konzentration des Sauerstoffs 100 % betrdgt und die Reaktion an einer
Drei-Phasen-Grenze von Sauerstoff, Elektrolyt/Wasser und Katalysator stattfindet. Die
Realitdt weicht jedoch meist von diesem Modell ab. Bei Verwendung von Luft zum Beispiel
betrégt die Konzentration des Sauerstoffs lediglich 21 VVol.-%. Unter Berlicksichtigung dessen
kann nur noch maximal die Nernstspannung erreicht werden (En). Diese beriicksichtigt die
konzentrations- bzw. partialdruckabhéngige Aktivitat der Reaktionspartner, sowie die von den

Standardbedingungen abweichenden realen Bedingungen und lautet ([3] S. 55):

1/2
Ey = E°+Xn (M) 2.3
zF PH,y0
mit:

e En: Nernstspannung

e R: Ideale Gaskonstante

o T: Temperatur

o Py Normierter Partialdruck des Wasserstoffs

e Py, Normierter Partialdruck des Sauerstoffs

* Pyo: Normierter Partialdruck des Wassers
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Zusammen mit anderen Einfliissen wie zum Beispiel einem geringen Wasserstoff-Crossover
und einem technischen Katalysator [4] ergibt sich die tatsachliche offene Zellspannung von
weniger als 1V. Die genannten Spannungshiveaus sind in Abbildung 2 noch einmal

anschaulich dargestellt.

1,6
4 Thermoneutralspannung
T TAS = Standardpotential
=== Nernstspannung
h 4
1,2 e Offene Zellspannung / OCV
Zellspannung F kel
Diffusion, elektrische Verluste, Nebenreaktionen g
e e e e e e e e g
© Aktivierungsverluste : Widerstandsverluste : Diffusionsverluste §
€ determinierend ! determinierend ! determinierend =
o 0,8 | | =
2 . i I H
8 | M. k . ———— =
2 - .
= L — : =
N 0,6 - A R _,‘/! N E
2 S | LTSRS P | 7]
3 H e N, L. 3
Wirkungsgrad ! g i =
0,4 - | - T,
S Leistung | ‘
N
- i
0,2 o | |
5 1 1
.~ 1 1
o 1 [
0~ : 1 5 . t T T
0 0,5 1 1.5 2 25
Stromdichte [A/cm?]
Abbildung 2: Strom-Spannungs-Kennlinie einer Brennstoffzelle und die dominierenden Verluste

([2] S. 150 Abb. 6.5)

Zu sehen ist auch, dass die Spannung unter Last ausgehend von der offenen Zellspannung
weiter reduziert wird. Dies liegt im unteren Stromdichtebereich hauptséchlich an den
Aktivierungsverlusten. Im mittleren Stromdichtebereich dominieren die Ohm’schen Verluste,
welche dann im hdheren Stromdichtebereich von den Diffusionsverlusten berlagert werden.
Gerade die Ohm’schen Verluste und die Diffusionsverluste sind stark vom mechanischen
Verhalten der einzelnen Brennstoffzellen-Komponenten untereinander abhéngig. Daher wird
im Folgenden naher auf den Einfluss der Mechanik auf die Brennstoffzelleneigenschaften

eingegangen.

2.2 Bedeutung der Mechanik flir die PEM Brennstoffzelle

Werden die verschiedenen Brennstoffzellen-Konzepte betrachtet, haben all diese Zell- und

Stack-Designs eines gemeinsam: Die einzelnen, meist diinnen Schicht-Komponenten werden
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aufeinander gepresst, miteinander verspannt. Dies ist notwendig, da die chemische Reaktion
auf der gesamten Oberfliche der Membran-Elektroden-Einheit, respektive der
Katalysatoroberflache stattfindet. Da also auf der gesamten aktiven Flache Elektronen frei
werden, muss die Oberflache in Génze sehr gut elektrisch kontaktiert werden, um die
Elektronen abzuleiten und dem &ufReren Stromkreis zuzufiihren. Dies wird durch das
Andriicken der Oberflachen erreicht. Im Allgemeinen gilt, je hdher der Anpressdruck ist,
desto geringer ist der Kontaktwiderstand [5]. Ein gegenléufiger Effekt ergibt sich daraus, dass
die GDL eine porose Struktur darstellt, welche die aktive Flache mit den Brenngasen
versorgen muss. Wird die GDL also zu stark zusammengepresst, verliert sie an Porositat und
der Durchflusswiderstand steigt [6, 7]. Einem weiteren Aspekt muss auch Rechnung getragen
werden. Die Dichtungen innerhalb einer Brennstoffzelle tragen nicht selten einen Teil der
Verspannkraft und missen durch diese einen Mindestdruck erfahren, um die Aufgabe des
Abdichtens sicher erfullen zu kénnen. Sofern kein Hardstop fir die Dichtungsgeometrie
vorgesehen ist, darf die Kraft auf die Dichtung auch nicht zu grof? werden, da sonst ein
Versagen des Dichtungsmaterials und damit eine Leckage der Zelle auftreten kann. Es gilt
also einen Kompromiss fur den Anpressdruck zu finden, der einen niedrigen
Kontaktwiderstand bei gleichzeitig ausreichender Gasversorgung der aktiven Flache
ermdglicht, wahrend die Dichtungsflichen mit dem ihrem Arbeitsfenster entsprechenden

Druck beaufschlagt werden [8].

Um zunéchst besser zu verstehen, wie sich die GDL mechanisch verhélt, wird im folgenden

Kapitel das dazu bereits vorhandene Wissen der Forschung zusammengestellt und erértert.

2.3 GDL Mechanik

Die Gasdiffusionslage der PEM Brennstoffzellen besteht typischerweise aus einem
Faserverbund von 6 bis 8 um dicken Kohlenstofffasern ([9], Kap. 46 S. 3 f.). Die Struktur
dieser Verbunde variiert von Hersteller zu Hersteller von zufallig Gbereinander geschichteten
geraden Fasern (Faserpapiere) [10-12], Uber ineinander verschlungene gebogene Fasern
(Faserfliese) [13] bis hin zu textilartigen Geweben [5]. Sprdode Kohlenstofffasern kénnen
jedoch nicht so verarbeitet werden, wie es die Strukturen der GDL-Materialien verlangen.
Daher werden bei der Herstellung zunéchst Polymerfasern zum entsprechenden Papier, Vlies
oder Gewebe verarbeitet, die dann unter Ausschluss von Sauerstoff carbonisiert werden.
Dabei bleibt einzig der Kohlenstoff der Fasern zuriick ([9], Kap. 4 S. 3 f.). Die Fasern

mussen, sofern sie nicht vor der Carbonisierung gewebt oder durch formschlussige
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Verschlingung mit einander verbunden wurden, mithilfe eines Polymer-Klebers, im
Folgenden Binder genannt, zusammengehalten werden. Die sich ergebenden GDL-Strukturen
sind Ublicherweise 150 bis 250 um dick und besitzen mittlere Porenradienverteilungen von
10 um [9, 14, 15]. Zuséatzlich werden manche GDL-Materialien zur Einstellung der
gewiinschten hydrophoben/hydrophilen Eigenschaften mit Polytetrafluorethylen (PTFE) oder
Polytetrafluorethylen-Hexafluorpropylen (FEP) Losungen versetzt. Deren nach der
Trocknung zuriickbleibende Anlagerungen konnen die mechanischen Eigenschaften
beeinflussen [16]. Durch diese inhomogene Struktur ergibt sich ein komplexes mechanisches
Verhalten, dessen bereits bekannte Teilbereiche in den folgenden Kapiteln detailliert

dargelegt werden.

2.3.1  GDL-Material unter einmaliger Kompression

Durch die Faserstruktur der GDL-Materialien ergeben sich keine konstanten
Materialkennwerte wie zum Beispiel ein Elastizitatsmodul (E-Modul), wie es bei Metallen der
Fall ist. Um dennoch das Elastizitatsverhalten der drei GDL-Haupttypen (Papier, Vlies und
Gewebe, Abbildung 3) von GDL Materialien zu charakterisieren nehmen Escribano et al.
[17] Spannungs-Stauchungskurven mithilfe einer Universal-Materialpriifmaschine auf. Dazu
werden 10 Proben gestapelt, von 0 bis 10 MPa belastet und die Verformung wéhrend der
Belastung (plastischer und elastischer Verformungsanteil) sowie nach der Belastung (hur
plastischer Verformungsanteil) gemessen. Dabei zeigen die GDL-Papier-Proben die grofiten
plastischen Verformungen von etwa 30%, gefolgt von den GDL-Geweben mit 25% und den
GDL-Vliesen mit unter 5%. Die hohe plastische Verformung der GDL-Papiere erkldren sie
mit der speziellen Struktur aus mit Binder zusammengehaltenen Fasern. Diese
Binderbereiche, welche meist in den Kreuzungspunkten der Fasern entstehen, brechen unter
Last und fiihren so zu den bleibenden Verformungen. Die GDL-Vliese dagegen erscheinen
Escribano et al. aus flexibleren, weniger sproden Fasern zu bestehen, was die sehr geringe
plastische Verformung erkléren wirde. Die Verformung unter Last stellt sich anders dar. Hier
zeigt das GDL-Gewebe die groRte Verformung mit knapp 70%, wéhrend das GDL-Papier mit
55% Verformung und das GDL-Vlies mit nur 25% Verformung auf die 10 MPa reagieren.
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Abbildung 3: REM-Aufnahmen der drei verschiedenen GDL-Typen a)/d) Gewebe b)/e) Papier
c)/f) Vlies (adaptiert nach [18])

Es werden lediglich die Herstellerfirmen (Zoltek, Elat, Freudenberg und Toray) von
Escribano etal. [17] angegeben, so dass aufgrund der fehlenden Typenbezeichnung der
GDL-Materialien nur Tendenzen fiir GDL-Papiere, -Vliese und -Gewebe mit anderen Daten
verglichen werden konnen. Die Tendenz, dass sich das GDL-Papier (TGP- H120 der Firma
Toray) unter Last steifer als das GDL-Gewebe (1071HCB der Firma Avcarb) verhélt, wird
auch von Radhakrishnan et al. [19] beobachtet. Sie gehen dhnlich wie Escribano et al. [17]
vor und verwenden 10 aufeinander  gestapelte  Proben die in  einer
Universal-Materialpriifmaschine mit Druck beaufschlagt werden. Hier werden die Proben mit
5 MPa belastet, wobei sich bei den Geweben eine doppelt so hohe Verformung (80%) unter
Last einstellt als bei den GDL-Papieren (40%). Die GroRen der Verformungen decken sich
mit den Ergebnissen von Escribano et al. sowie denen von Mason et al. [20]. Die Erklarung
daftr stlitzt sich auf die strukturellen Unterschiede der beiden GDL-Typen.
Radhakrishnan et al. [19] argumentieren, dass die groReren Porendurchmesser/Liicken des
Gewebes zu der grofReren Verformung gegeniiber den GDL-Papieren filhren. Auf plastische
Verformungen und deren Ursachen wird von Radhakrishnan et al. nicht eingegangen. Auf
diesen Punkt gehen Mason et al. [21] néher ein. Sie belasten unter anderem GDL-Material der
Firma Toray des Typs TGP-H 120 mit einem Flowfield und kénnen anschliefend durch REM
Aufnahmen ausmachen, dass unterhalb der Stege des Flowfields die Kohlenstofffasern
gebrochen sind und die Porositédt durch die Bruchstiicke verringert ist, wahrend die Bereiche
der GDL unterhalb des Kanals vollkommen intakt sind (siehe Abbildung 4). Bei Erhéhung
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des Anpressdrucks auf 12,5 MPa wird der Effekt deutlicher. Diese Beobachtungen decken
sich mit der Erklarung fur die plastischen Verformungen von Escribano et al. [17]. Sie fligen
aber noch an, dass neben den brechenden Fasern auch briichige Binder-Bereiche auftreten,
welche dann gemeinsam mit den gebrochenen Fasern zu den beobachteten plastischen
Verformungen filhren. Dass diese Binderbereiche tatsachlich in GDL-Papieren bei zu hohen
Driicken auftreten zeigen die REM-Aufnahmen von Linetal. [22]. Sie belasten zwei
GDL-Papiere mit Druck, beobachten gebrochene Binderbereiche und geben an, dass
Faserschadigungen erst bei sehr hohen Driicken auftreten, ohne dabei die Druckhéhe bekannt

zu geben.

% A

Komprimierter Unkomprimierter Komprimierter
Bereich (Steg d Bereich (Kanal) Bereich (Steg)

oS

Abbildung 4: Faserbriiche von Toray TGP-H 120 nach Komprimierung durch Flowfield mit
2,5 MPa (adaptiert nach [21])

Neben dem Faserverbund aus Kohlenstofffasern existiert h&ufig noch eine weitere Schicht,

die unter anderem die Aufgabe Ubernimmt, die Gase noch einmal feiner auf der Membran-

bzw. Katalysator-Oberflache zu verteilen und das Wasser von dieser wegzuleiten [23]. Diese
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Schicht wird Mikro-Pordse-Schicht (engl.: micro porous layer, MPL) genannt und besteht
herkdbmmlicherweise aus Kohlenstoffpulver mit Anteilen an PTFE. Die MPL wird meist als
flussige Suspension auf die Faserstruktur der GDL aufgebracht [24, 25]. Abhédngig vom
Auftragsverfahren der MPL kann diese nur oberflachlich auf der Kohlenstofffaserschicht
liegen oder tief in die Faserstruktur eingezogen sein. Dies wirkt sich entscheidend auf die
mechanischen Eigenschaften aus, wie Atkinson et al. [25] feststellen. Sie betrachten das
GDL-Vlies H2315C2 der Firma Freudenberg (mit dunner aufliegender MPL) und das
GDL-Papier 29BC der Firma SGL (mit tief eingezogener MPL) und beobachten, dass bei
einer Kompression der SGL-GDL um 34% feine Risse und Strukturierungen auf der
Oberflache der MPL verschwinden. Dieser Effekt verstérkt sich bei einer Kompression um
41% noch weiter (siehe Abbildung 5). Beim Freudenberg-Vlies machen sie die gleichen

Beobachtungen, komprimieren die GDL jedoch nur um 14% bzw. 28%.

227 pm

151 pm

134 pm

Abbildung 5: Oberflachengléttung der MPL nach Kompression um a) 0% b) 34% c) 41% - SGL
29BC (adaptiert nach [25])

Unterschiedlich verhalten sich die beiden Materialien jedoch bezuglich des Eindringens der

MPL in den Faserverbund aufgrund der Kompression. Die MPL des Freudenberg-Vlieses

dringt nicht in die Poren der Faserstruktur ein, wahrend die MPL des SGL-Papiers, welche

grundsatzlich schon tiefer in die Faserstruktur verwurzelt ist, deutlich in die Poren der noch
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freien Faserstruktur eindringt. Atkinsonetal. [25] erkldaren dies damit, dass das
Freudenberg-Vlies der MPL durch die kleinere Porenradienverteilung mehr Widerstand bietet
als das die groBeren Poren des SGL-Materials kénnen. Durch CT-Aufnahmen kann sehr
deutlich gezeigt werden, dass das MPL-Material umverteilt wird und die Poren dadurch
verschlossen werden. Diese Maglichkeit der plastischen Verformung fuhrt dazu, dass sich das
SGL-Papier auch hier (genauso wie bei Escribano etal. [17]) duktiler als das GDL-Vlies
verhalt.

Es lasst sich also festhalten, dass sich GDL-Vliese generell steifer als die GDL-Papiere
verhalten. Die Papiere erleiden mehr Schadigungen in Form von bleibender, plastischer
Verformung nach der Druckbelastung, welche durch gebrochene Fasern und geschadigte
Binderbereiche erklart werden konnen. Das Verhalten der Gewebe &hnelt eher dem der
GDL-Papiere, variiert in seinen Tendenzen aber starker aufgrund verschiedener
Web-Parameter. Mal ist es steifer als das fiir den Vergleich herangezogene GDL-Papier, mal
reagiert es weniger steif. Typische Driicke der durchgefilhrten Kompressionsversuche lagen
dabei im Bereich von 5 bis 15 MPa, was sich in 5 bis 35% plastischer Verformung und 25 bis
80% Verformung unter Last (elastischer und plastischer Anteil zusammen) auswirkt. Die
Ergebnisse kdnnen nicht immer quantitativ fiir bestimmte Materialien ausgewertet werden, so
dass generelle Unterschiede zwischen den einzelnen GDL-Typen zwar herausgearbeitet
werden, das konkrete Verhalten bestimmter, gebrdauchlicher Materialien jedoch nicht erfasst

wird.

Bei der Assemblierung und dem Betrieb einer Brennstoffzelle wird das GDL-Material nicht
nur einem Kompressionszyklus unterzogen, sondern erleidet eine Vielzahl an Kompressionen
und Dekompressionen. Aufgrund des komplexen Aufbaus und der daraus resultierenden
plastischen Verformungen der GDL-Materialien filhrt schon die erste Kompression zu einer
Anderung des mechanischen Verhaltens und kann sich durch weitere Ermiidung/plastische
Deformation weiter &ndern. Daher wird im Folgenden das bereits Bekannte Uber die
Auswirkungen zyklischer Kompression auf die mechanischen Eigenschaften der

GDL-Materialien zusammengetragen.
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2.3.2  GDL-Material unter zyklischer Kompression

Im Betrieb einer PEM-Brennstoffzelle verdndert sich der Wassergehalt der Membran in
Abhéngigkeit der Last, Temperatur und Feuchte der zugefiihrten Gase. Mit steigendem
Wassergehalt schwillt die Membran und bringt zu dem schon vorhandenen Anpressdruck
etwa 0,5MPa zusétzlich auf [26]. Dieses Anschwellen und Abschwellen der Membran
geschieht bei einem dynamischen Betrieb der Zelle mehrere tausend Mal wahrend der
gesamten Lebensdauer. Dazu kommt, dass eine Zelle bei der Assemblierung mehrere Male
auseinander und wieder zusammengebaut werden kann. Daher ist das mechanische Verhalten

der GDL-Materialien unter zyklischer Beanspruchung durchaus von Interesse.

Sadeghi etal. [27] fuhren Untersuchungen zum zyklischen, mechanischen Verhalten des
Toray TGP-H 120 GDL-Papiers durch, indem sie die GDL-Proben in einer
Kompressionsvorrichtung von 0,25 bis 1,5 MPa bis zu 5 mal komprimieren (siehe Abbildung
6). Dieser Beanspruchungszyklus beschreibt zunéchst nur die mechanische Beanspruchung
der GDL durch mehrmalige Assemblierung/Wartung. Wéhrend dieser finf Zyklen kann eine
deutliche Hysterese zwischen den Belastungszyklen gezeigt werden. Diese schlégt sich nieder
in der Steigerung der plastischen Verformung vom ersten Zyklus mit 4,5% uber den zweiten
mit 5,8% bis hin zum fiinften mit 7%. Danach verschwindet die Hysterese und das Material
erleidet keine weitere signifikante plastische Verformung mehr, ein annéhernd konstantes
Materialverhalten stellt sich ein. Die gleichen Untersuchungen wurden von Gigos et al. [28]
an verschiedenen SGL-Papieren mit deutlich héherem Druck (7 bis 12,6 MPa) und 20 Zyklen
durchgefuhrt. Der hohere Druck wird durch die Ergebnisse von Bograchev etal. [29]
begriindet, die feststellen, dass die GDL durch inhomogene Druckverteilungen durchaus
Druckspitzen von dber 10 MPa ertragen muss. Gigosetal. [28] stellen ebenso wie
Sadeghietal. [27] fest, dass sich nach etwa 5 Zyklen reproduzierbare

Spannungs-Stauchungskurven ohne weitere plastische Verformungen einstellen.
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Abbildung 6: Toray TGP-H 120 - Spannungs-Stauchungsdiagramme mit 5 Kompressionszyklen
(adaptiert nach [27])
Alle Untersuchungen zum Einfluss der Belastungszyklen eint bis hier hin, dass sich nach etwa
5 Zyklen die mechanischen Eigenschaften nicht mehr &ndern. Jedoch wird eine
Brennstoffzelle durch einen dynamischen Betrieb mehrere tausend Mal durch das Schwellen
und Abschwellen der Membran mit zusatzlichen 0,5 MPa komprimiert bzw. entlastet [26].
Diesem Thema widmet sich Y. Shen [30] in seiner Doktorarbeit. Auch er beobachtet wie
Gigosetal. [28] und Sadeghi etal. [27], dass nach etwa 5 Zyklen die gréfite plastische
Verformung bereits stattgefunden hat. Jedoch belastet er die SpectraCarb 2050A-0850
GDL-Papiere mit insgesamt 2000 Zyklen und stellt fest, dass sich bei dem GDL-Material erst
nach 1000 Zyklen (mit 20 Gew.-% PTFE-Gehalt in der GDL) bzw. nach 1500 Zyklen (ohne
PTFE) ein Plateau bis zum 2000. Zyklus einstellt, die plastische Verformung also konstant
bleibt. Da er die Versuche mit 5 aufeinander gestapelten Proben durchgefihrt hat und selbst
feststellen musste, dass die Anzahl der aufeinandergestapelten Proben einen starken Einfluss
auf die gemessenen Verformungen der Proben haben, kénnen die erzielten VVerformungen von
21% (mit PTFE) und 32% (ohne PTFE) nach 2000 Zyklen nur schwer mit anderen
Literaturwerten verglichen werden. Da sowohl die zuvor erwéhnten Ergebnisse wvon
Escribano etal. [17] und Radhakrishnan etal. [19] mithilfe von aufeinandergestapelten
GDL-Proben erzielt wurden, sind auch deren Absolutwerte nur bedingt mit anderen

Messungen vergleichbar.

Die essentielle Aussage ist, dass gerade nach der ersten Kompression mit einer gréferen
plastischen Verformung der GDL zu rechnen ist, welche sich bis etwa zum

5. Belastungszyklus noch geringfiigig &ndern kann. Mehrere tausend Belastungszyklen
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scheinen eine weitere plastische Verformung zu generieren. Dies ist jedoch nicht einwandfrei
belegt, da hier ein veranderter Versuchsaufbau von mehreren tbereinandergestapelten Proben
verwendet wurde, der andere dominierende Effekte beinhalten konnte. Es bleibt also zu
zeigen, ob der Effekt auch bei einer zyklischen Belastung von nur einer GDL-Probe zu sehen
ist. Darliber hinaus fehlen einige gebréuchliche Materialien in den Betrachtungen, deren

mechanisches Verhalten moglicherweise von dem hier gezeigten abweicht.

Wie bei den Messergebnissen weiter oben schon angemerkt, spielt der PTFE-Gehalt eine
nicht unwesentliche Rolle bei den gemessenen Verformungen. Weitere verdnderbare
Parameter konnen die Feuchtigkeit, die Temperatur, die Belastungsdauer und die
Belastungsgeschwindigkeit wéahrend der Versuche sein. Daher wird im folgenden Kapitel auf

die Einflusse dieser Parameter genauer eingegangen.

2.3.3  GDL-Material unter Einfluss von PTFE-Gehalt, Feuchtigkeit, Temperatur,
Belastungsdauer und Belastungsgeschwindigkeit

Zur Einstellung der gewinschten hydrophoben bzw. hydrophilen Eigenschaften der GDL
werden viele GDL-Materialien mit PTFE versetzt. Dabei lagert sich das PTFE vorzugsweise
an den Faserkreuzungspunkten an und besitzt damit einen grofen Einfluss auf die
mechanischen Eigenschaften der GDL [31].

Durch die Verstarkung der Faserkreuzungspunkte mit PTFE kdnnen Ismail et al. [32] in ihren
Kompressionsversuchen zeigen, dass sich die Steifigkeit generell proportional zum
PTFE-Gehalt verhdlt. So bewirkt eine Erhdhung des PTFE-Gehalts von 5 Gew.-% auf
30 Gew.-% eine Erhéhung der Steifigkeit von etwa 15 % bei den gepriiften SGL-Papieren
(10BA und 10EA). Zu den gleichen Schliissen kommen auch Escribano et al. [17] in ihrer
Veroffentlichung. Y. Shen [30] beobachtet das gleiche Verhalten fur die Toray TGP-H120
GDL. Hier erhéht sich die Steifigkeit sogar um 30 % beim Vergleich einer GDL mit
0 Gew.-% PTFE-Anteil und 40 Gew.-% PTFE-Anteil. Das SGL-Material 10BC aus der
Arbeit von Ismail et al. [32] hat einen PTFE-Anteil von 23 Gew.-%, verhélt sich jedoch
steifer als das 10EA Material mit nur 30 Gew.-% PTFE-Anteil. Dies fiihrt auf den ersten
Blick zu einem nicht konsistenten Bild, ist aber durch die zusatzliche MPL zu erkléren, die zu
einer weiteren Versteifung der GDL fiihrt. Durch REM-Aufnahmen von Ismail et al. [32]

kann gezeigt werden, dass durch Einlagerungen von PTFE oder MPL-Material im
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Faserverbund, eine Verkleinerung der Poren, also eine Verstarkung/Haufung der
Faserkreuzungspunkte und damit eine kompaktere Struktur einhergehen, die zu dem
beobachteten steiferen Verhalten filhren. Dieser optische Eindruck der kleiner werdenden
Poren wird durch Porositdtsmessungen von Lobato et al. [33] untermauert. So verliert die
getestete Toray TGP-H120 GDL mit 40 Gew.-% PTFE-Gehalt etwa die Hélfte ihres
aufsummierten Porenvolumens im Vergleich zur GDL ohne PTFE-Anteil, wéhrend die

Porengréfenverteilung unberiihrt davon bleibt.

Unabhéngig vom GDL-Typ lasst sich festhalten, dass die Einlagerung von PTFE oder
MPL-Material an den Faserkreuzungspunkten zu einem steiferen Verhalten fiihrt. So ergibt
sich aus einem um mehrere Prozentpunkte gestiegenen PTFE-Gehalt auch ein um die gleiche
GroRenordnung gestiegenes steiferes Materialverhalten (Spannung im Verhaltnis zur

Dehnung).

Nachdem die Einflusse der Materialzusammensetzung und Struktur der GDL auf die
mechanischen Eigenschaften erldutert wurden, bleibt noch zu kléren, welchen Einfluss denn
die Umgebungs- und Betriebsparameter auf das mechanische Verhalten besitzen. Wissend,
dass sowohl die MPL als auch die Einlagerungen aus der Hydrophilisierung bzw.
Hydrophobierung aus Polymeren bestehen, liegt es nahe, dass sowohl die Temperatur als auch
die Feuchtigkeit einen Einfluss besitzen kdnnen. Auch ist es nicht uniblich, dass Polymere

ein zeitabh&ngiges mechanisches Verhalten zeigen.

Widererwartend stellt Y. Shen [30] aber in seiner Doktorarbeit fest, dass sowohl die
Temperatur, als auch die relative Feuchte der umgebenden Luft keinen Einfluss auf die
Steifigkeit der SpectraCarb 2050A-0850 GDL besitzen. Die GDL hat jedoch keinen
PTFE-Anteil, so dass hier lediglich geschlussfolgert werden kann, dass die Temperatur und
Feuchte keinen Einfluss auf den Binder zu haben scheinen. Belastungsgeschwindigkeiten und
Belastungsdauer werden nur selten in den Veroffentlichungen angegeben, so dass sich hier
kein zusammenhéngendes Bild der Einflusse ergibt.

Die GDL wird in der Regel nicht Uber die gesamte Flache gleichméaBig belastet, sondern
vornehmlich durch regelméaBige Strukturen, wie sie die meisten Flowfields besitzen. Daher

wird im Folgenden auf das Zusammenspiel dieser Strukturen mit der GDL eingegangen.
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2.3.4  Zusammenspiel von Flowfield und GDL

Die direkten Kontaktpartner der GDL sind auf der einen Seite die mit Katalysator
beschichtete Membran (engl.: catalyst coated membrane, CCM) und auf der anderen Seite das
Flowfield. Da das Flowfield eine strukturierte Oberflache mit meist kanalartigen Strukturen
besitzt, ist der Kontakt zwischen Flowfield und GDL mechanisch von besonderem Interesse.
So kénnen das Verhéltnis von Kanal- zu Stegflache oder scharfkantig gefraste Stegkanten den
lokalen Druck auf der GDL und damit die Leistung beeinflussen [34]. Dieser Thematik
nehmen sich Zhou et al. [35] an und zeigen durch ihre Simulationen auf Basis der Porositét
und einer Naherung des E-Moduls zweier SGL-GDLs, dass ein kleinerer Kantenradius des
Steges zu einer héheren Porositat unterhalb des Steges fuhrt (eckige Steg-Kante: 0,84, runde
Steg-Kante: 0,76, bei 1 kN/m). Ebenso ist auch der Kontaktwiderstand der eckigen Steg-
Kanten-Geometrie im Gegensatz zu den runderen Steg-Kanten niedriger (eckige Steg-Kanten:
0,53 mQ m, runde: 0,76 mQ m, bei 0,4 kN/m). Gestlitzt werden die Ergebnisse zur Porositat
von Garcia-Salaberri etal. [36]. Auch sie stellen eine Verminderung der Porositat bei
VergréBerung des Steg-Kanten-Radius fest, und begrinden dies mit der Kkleineren
Kontaktflache des abgerundeten Steges. Gleichzeitig glattet sich aber die Druckverteilung

unter dem Steg, was zu weniger Peak-Belastung der GDL fiihrt.

Wie sich der veranderte Kantenradius und die verdnderte Kontaktflaiche auf den
Kontaktwiderstand und die Porositat auswirken, wurde durch Messungen noch nicht belegt.
Dass sich die veranderte Porositdat aber auf den elektrischen Widerstand und den

Massentransportwiderstand auswirkt, wird im néchsten Kapitel verdeutlicht.

2.3.5  Auswirkungen der Mechanik auf den elektrischen Widerstand und den
Massentransportwiderstand

Im vorherigen Kapitel wurde bereits gezeigt, dass der elektrische Widerstand, der sich aus
Kontakt- und Material-Widerstand zusammensetzt, durch die Druckverteilung beeinflusst
wird. Dies wird durch Untersuchungen wie die von Escribano et al. [17] und Mason et al. [37]
bestatigt. Auch allen gemein ist die Erkenntnis, dass der elektrische Widerstand mit
steigendem Anpressdruck sinkt. Dies héngt zum Beispiel damit zusammen, dass der
elektrische Materialwiderstand von der Faserstruktur abhéngt und mit der Anzahl der

Kontaktstellen zwischen den Fasern korreliert [38]. Dariiber hinaus héngt der elektrische
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Widerstand nach Radhakrishnan et al. [19] auch von den vorangegangenen Lastzyklen und
deren mechanischen Schédigungen ab. Selbiges beobachten auch Qiuetal. [5] und
Masonetal. [21]. Diese Lastzyklen-Abhédngigkeit sowie typische elektrische
Widerstandswerte fir GDL-Materialien sind in Abbildung 7 exemplarisch fir das
TGP-H 060 der Firma Toray dargestellt. Die Messwerte beziehen sich auf einen Lastzyklus
beginnend bei 0,25 MPa und einer schrittweisen Erhéhung um 0,25 MPa auf 3 MPa. Danach
wird der ndchste Lastzyklus wieder bei 0,25 MPa begonnen.
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Abbildung 7: Gesamtwiderstand von Toray TGP H 060 in Abhdngigkeit des Kontaktdrucks und
des Belastungszyklus (adaptiert nach [5])
Nicht nur der Kontaktwiderstand zwischen GDL und Flowfield wird unter groRerem
Anpressdruck  Kkleiner, sondern nach Kleemannetal. [39] auch der zwischen
Katalysatorschicht und GDL. Ihren Simulationen nach sind die Werte deutlich unterhalb derer
von GDL und Flowfield und liegen im Bereich von weniger als 5mQcm2 bei
Anpressdriicken von 0,5 MPa. Daher ist der Kontaktwiderstand zwischen Katalysatorschicht
und GDL nur selten der Mittelpunkt von Untersuchungen und die Mehrheit der

Veroffentlichungen konzentriert sich auf Kontaktwiderstédnde zwischen GDL und Flowfield.
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Neben dem Kontaktwiderstand hat der Anpressdruck auch einen starken Einfluss auf die
Porositat und damit auf die Massentransportwiderstande innerhalb der GDL. So stellen
Holzer et al. [6] in ihren Untersuchungen der SGL-GDL 25BA und Hussaini et al. [7] fest,
dass sowohl der in-plane- als auch der through-plane-Durchflusswiderstand unter Druck
groRer wird, was auf die verringerte Porositat zurtickzufiihren ist. So sinkt beispielsweise die
through-plane Permeabilitdt um 17 % bei einer Erh6éhung der Kompression von 7 auf 9 %, die
in-plane Permeabilitdt sogar um 20 %. Chang et al. [40] geben neben den Kompressionen
auch die herrschenden Anpressdriicke auf der GDL an. Hier verringert sich die in-plane
Permeabilitdt zum Beispiel um 50 %, bei einer Erhéhung des Anpressdrucks von 0,5 auf
1 MPa und Verwendung der Toray-GDL. Fazeli et al. [41] bestétigen die Ergebnisse mit ihren
Simulationen fir Gase und fligen hinzu, dass die erhthten Massentransportwiderstdnde auch
fir Wasser gelten. Bei Kombination einer Gas- und Flussigkeitsstromung verstarkt sich der
Effekt  der  Permeabilitdtserhdhung  sogar noch. So  erhéht sich  der
Gas-Massentransportwiderstand in einer trockenen GDL um 25 % bei einer Erhéhung der

Kompression von 10 auf 20 %, wahrend er sich in einer nassen GDL sogar um 40 % erhoht.

Eine qualitative Methode zur Veranschaulichung der Auswirkungen des Anpressdrucks auf
den Massentransport und damit die Leistung ist der Betrieb einer Testzelle mit konstanter
Gaszufuhr. Néhert man sich mit der Stromdichte dem Bereich nahe A =1 macht sich ein
Unterschied der Massentransportwiderstdnde deutlich in der maximal erreichbaren
Stromdichte bemerkbar. Mit diesem Verfahren zeigen Geetal. [42], dass sowohl
GDL-Gewebe als auch GDL-Papiere auf eine hohere Kompression mit niedrigeren maximal
erreichbaren  Stromdichten, also hdéheren  Massentransportwiderstanden  reagieren.
Mason et al. [43] bestatigen diese Ergebnisse flir die GDL-Papiere mit dem Material
TGP-HO60 der Firma Toray.

Aus den vorangegangenen Kapiteln geht deutlich hervor, dass die Mechanik einen grof3en
Einfluss auf die Faserstruktur, die Porositdt derselben, und die der MPL sowie den
elektrischen Widerstand besitzt. Dies muss zwangslaufig auch zu einer Beeinflussung der
Brennstoffzellen-Leistung fuhren. Daher wird im néchsten Kapitel der Stand zur

Abhangigkeit der Leistung einer Brennstoffzelle vom Anpressdruck zusammengetragen.
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2.4 Einzelzellen- und Stackmechanik

Die Leistung einer Brennstoffzelle hangt vornehmlich von ihren Widerstanden innerhalb der
Zelle ab. Die wichtigsten sind der Aktivierungs-Widerstand, der Ohm’sche-Widerstand und
der Massentransport- bzw. Diffusions-Widerstand [3]. Gerade die beiden letzteren héngen
dabei entscheidend vom Anpressdruck der Zellkomponenten ab. So kann zum Beispiel
mithilfe von elektrochemischen-lmpedanz-Spektroskopie (EIS) Messungen gezeigt werden,
dass sich der Diffusionswiderstand der GDL proportional zum Anpressdruck verhélt [8].
Daher spiegelt sich die Hohe des Anpressdrucks auch in der Leistung der Brennstoffzelle

wieder.

2.4.1  Zellleistung in Abhangigkeit des Anpressdrucks

Lee et al. [44] beobachten als eine der ersten genau diese Abhéngigkeit der Leistung vom
Anpressdruck, indem sie ganz naheliegend die Schraubenverbindungen, die ihre
Zellkomponenten verspannen, mit einem hoheren Drehmoment anziehen und auf den
jeweiligen Drehmomentstufen Polarisationskurven aufzeichnen. Sie stellen zunéchst fest, dass
eine Erhéhung des Anzugsmoments der Schrauben von umgerechnet 11,3 Nm (100 in-Ib) auf
14,1 Nm (125 in-1b) zu einer deutlichen Leistungssteigerung der Zelle mit einer ELAT-GDL
Uber den gesamten Stromdichtebereich fiihrt. Bei 1 A/lcm? zum Beispiel erhdht sich die
Leistung der Zelle um etwa 7%. Noch deutlicher ist der Zuwachs bei hohen Stromdichten
jenseits der 1 A/lcmz2. Bei einer weiteren Erhéhung des Drehmoments der Schrauben auf
16,9 Nm (150 in-Ib) sinkt die Leistung oberhalb von 0,8 A/cm? jedoch wieder, bleibt aber
Uber der Leistung des niedrigsten Anzugsmoments. Der Grund fiir den Einbruch der Leistung
bei weiterer Erhdhung des Drehmoments/Anpressdrucks liegt in zwei konkurrierende
Effekten begrindet. Zum einen sinken die Ohm’schen Widerstande (hauptsachlich
Kontaktwiderstande) durch einen hodheren Anpressdruck. Zum anderen steigt aber der
Massentransportwiderstand der GDL durch die verringerte Porositat [8]. Dass sich der
Einbruch der Leistung bei den Messungen von Leeetal. [44] nur im oberen
Stromdichtebereich oberhalb von 0,8 A/cm2 auswirkt, liegt daran, dass hier nicht die
Ohm’schen Widerstdnde wie im mittleren Stromdichtebereich dominieren, sondern die
Massentransportwiderstdnde das ,,Nadeléhr darstellen [3]. Daher bleibt die durch den

niedrigeren Ohm’schen Widerstand (durch den héheren Anpressdruck) gewonnene Leistung
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im gesamten Stromdichtebereich erhalten wéhrend im oberen Stromdichtebereich der
gestiegene Massentransport-Widerstand tberwiegt und den gewonnenen Leistungszuwachs
zunichtemacht. Fir das GDL-Material ,,TORAY medium®“ konnen Lee etal. [44] keine
Leistungssteigerung fiir die verwendeten Anzugsdrenmomente feststellen. Hier sinkt die
Leistung der Zelle ausgehend vom niedrigsten Anzugsdrehmoment immer weiter mit
steigendem  Anzugsdrehmoment. Im Nachgang haben Leeetal. [44] mithilfe wvon
Druckmessfolien den aus den Drehmomenten resultierenden Anpressdruck fir Toray
bestimmt und festgestellt, dass der optimale Anpressdruck unterhalb von 1,6 MPa liegen
muss. Weitere Arbeiten wie die von Rao et al. [45], Wen et al. [46] und Gatto et al. [47] sind
in der Lage zu belegen, dass es einen optimalen Anpressdruck hinsichtlich der Leistung einer
Zelle gibt, jedoch bestimmen sie dieses Optimum ausschlieBlich tber das Anzugsdrehmoment
der Verspannschrauben des jeweiligen Stackdesigns. Diese Ergebnisse kénnen daher nur
qualitativ verwertet werden, da der Anpressdruck auf die Brennstoffzellen-Komponenten
nicht angegeben oder gemessen wurde, die Anzugsdrehmomente also nur flr das jeweilige
ganz spezielle Testzellen-Design gultig sind und nicht auf andere Testzellen-Designs

Ubertragbar sind.

Knorietal. [48] bestdtigen die qualitativen Ergebnisse der zuvor erwahnten
Drehmoment-optimierten Testzellen und koénnen durch einen nach unten erweiterten
Anpressdruckbereich auch ein Optimum fir das verwendete Toray GDL-Material finden. Sie
geben dabei den Anpressdruck auf der aktiven Flache an, was die Ergebnisse mit anderen
Literaturwerten erst moglich macht. So erzielen sie fir das GDL-Material E-TEK ,single
sided V2* fiir Stegbreiten von 1 mm den hdchsten Strom von 0,62 A/cm? bei 500 mV fur
einen Anpressdruck von 10 MPa. Fir die Leistungsmessungen mit der Toray-GDL sind keine
quantitativen Ergebnisse festgehalten. Hier ergénzen die Ergebnisse von Chang et al. [40] das
Bild stellvertretend fiir die GDL-Papiere. Sie stellten fur ihre selbsthergestellte MEA und

nicht naher spezifizierte Papier-GDL einen optimalen Anpressdruck von 1 bis 2 MPa fest.

Als Erklérung fir die gefundenen Optima ziehen Knéri et al. [48] neben dem Zusammenspiel
aus sinkendem Ohm’schen Widerstand und steigendem Massentransportwiderstand einen
zusétzlichen Faktor, anders als alle anderen, heran. So stellten sie fur das E-TEK Material
fest, dass dieses im Gegensatz zum getesteten Toray-Material in den Kanal hineinragt. Bei
héheren Anpressdriicken von zum Beispiel 8 MPa kodnnen sie eine Eindringung von bis zu
0,3 mm beobachten. Dass sich bestimmte GDL-Materialien in die Kanéle woélben wird auch
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von Totzke etal. [49] beobachtet und stiitzt die Ergebnisse von Knorietal. [48]. Sie
beobachteten ebenfalls eine Eindringung von knapp 0,3 mm bei einer Kompression des
GDL-Materials von 29%. Dabei stellten sich niedrigere Porositdten unterhalb des Steges ein,
hohere Porositaten jedoch unter dem Kanal. Diese Beobachtung machten auch Froning et al.
[50] in ihren Simulationen. In wie weit sich das Aufwdlben der GDL in den Kanal auf die

Leistung auswirkt wird jedoch nicht untersucht.

Neben dem bereits mehrfach erwahnten Toray GDL-Papier werden zwei weitere héufig
verwendete GDL-Materialien von Atkinsonetal. [25] unter leistungstechnischen
Gesichtspunkten untersucht. Sie beobachten bei den Materialien 29BC der Firma SGL und
dem H2315C2 der Firma Freudenberg die gleichen Tendenzen fiir die Existenz eines
optimalen Anpressdrucks. Sie betrachten fir das SGL-Material vier Kompressionsstufen
(14 %, 28 %, 34 % und 41 %) und beobachten, dass der niedrigste Anpressdruck zur hichsten
Leistung fihrt. Eine Erhéhung des Anpressdrucks filhrt kontinuierlich zu einer Verringerung
der Leistung. Ein anderes Material der Firma SGL betrachten El-Kharouf et al. [51]. Sie
kénnen im Gegensatz zu Atkinson et al. [25] eine optimale Leistung bei einer Kompression
auf 150 bis 200 um feststellen, was einer Komprimierung von etwa 20-40 % entspricht. Dass
bei bestimmten SGL-Materialien ein Optimum existiert, wird auch von Chang et al. [52]
beschrieben und unterstreicht noch einmal, dass dies stark von dem verwendeten Material
abhéngt. Beim Freudenberg-Material von Atkinson et al. [25] zeigt sich aber wieder ein
Optimum. Hier besitzt die Zelle bei 28 % Kompression der GDL die hdchste Leistung,
wéhrend 14 % respektive 40 % Kompression zu einer geringeren Leistung fiihren. Der
Einbruch der Leistung wird auch hier durch die kleiner werdenden Poren bei hoheren
Dricken begriindet. Der Unterschied des Verhaltes zwischen dem SGL- und
Freudenberg-Material liegt fir sie darin begrindet, dass die SGL-GDL eine in die
Faserstruktur eingezogene MPL besitzt, die unter Kompression die Poren des Faserverbunds
starker verschliet. Die Freudenberg GDL hingegen besitzt eine auf der Oberflache des
Faserverbunds liegende MPL, welche aufgrund der kleineren Poren des Vlieses nicht so stark
in die Poren gedrickt werden kann, wie es beim SGL-Material mdglich ist. Zu sehen ist
dieser Unterschied in Abbildung 8.
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SGL 29BC Freudenberg H2315 C2

Abbildung 8: CT-Aufnahmen von GDL Materialien unter Kompression - links: SGL 29BC mit
a)0% b)34% c)41% - rechts Freudenberg H2315C2 mit a)0% b) 14 %
C) 28 % (adaptiert nach [25])
Im Forschungsfeld zum optimalen Anpressdruck existieren auch einige simulationsbasierte
Arbeiten. Suetal. [53] und Toghyanietal. [54] zum Beispiel berticksichtigen in ihren
Modellen keine sich mit dem Anpressdruck verandernden Kontaktwiderstande, so dass ihre
Ergebnisse nicht zu einem optimalen Anpressdruck fiihren sondern der jeweils geringste
Anpressdruck zur hochsten Leistung der Zelle fuhrt. Die Briicke zwischen experimentellen
Ermittlungen und den Simulationen schlagen dann aber Zhouetal. [55]. lhr Modell
berlicksichtigt sowohl die mechanischen Verformungen als auch die davon abhangigen
Massentransportwiderstande und Kontaktwiderstande. Damit kdnnen sie einen optimalen
Assemblierungsdruck zwischen 0,1 und 0,5 MPa je nach Lastzustand ausmachen. Validieren
kdnnen sie ihr Modell durch experimentelle Messungen bei verschiedenen Anpressdriicken
und stellen lediglich bei hoheren Stromdichten fest, dass ihr Modell von der Realitat
abweicht. Dies liegt nach ihrer Einschatzung an der nicht berlicksichtigten

Zwei-Phasen-Stromung, welche vornehmlich in genau diesen Stromdichteregionen vorliegt.
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Xing et al. [56] nehmen sogar Materialien von SGL (10BA und 10BB) als Vorbild fir ihr
Modell der GDL und halten fiir eine Spannung von 0,5 V einen optimalen Anpressdruck von
0,15 MPa (10BA) bzw. 0,43 MPa (10BB) fest. In &hnlichen Regionen bewegen sich die
Ergebnisse von Taymazetal. [57] (0,5 bis 1 MPa) und Wangetal. [58] (1 MPa). Eine
Abhéangigkeit des Druckoptimums von der GDL-Dicke konnten Mohavedi et al. [59] in ihren
Simulationen feststellen. Bei den dickeren GDL-Materialien lag der optimale Anpressdruck

hoher als bei den diinneren Materialien, lag aber immer im Bereich von 0,25 bis 1 MPa.

Aus der Literatur geht deutlich hervor, dass ein Optimum fur den Anpressdruck existieren
muss. Dies ist darin begrindet, dass bei steigendem Anpressdruck die Ohm’schen
Widerstande sinken, wahrend gleichzeitig der Massentransportwiderstand durch die GDL
steigt. Diese beiden gegenléufigen Effekte mussen daher zu einem Optimum fuhren. Bis auf
wenige Ausnahmen werden die optimalen Anpressdriicke im Bereich von 0,25 bis 2 MPa
bestimmt. Diese Optima werden in den experimentellen Arbeiten nicht fein aufgeldst, so dass
zum Beispiel eine von drei gemessenen Druckstufen als die Beste bestimmt wird. Auch
kénnen aufgrund der wenigen Messpunkte keine Anpressdruck-Bereiche angegeben werden,
in denen die Zelle optimal lauft. Anstelle des Anpressdrucks geben viele die Kompression der
GDL in Prozent an. Flir Zusammenhange, welche Kompression zu welchem Druck auf der
aktiven Flache fihrt, existieren aber keine Arbeiten, die es mdglich machen wiirden, die
Ergebnisse zu vergleichen. Dazu kommt, dass die Arbeiten teilweise schon vor langerer Zeit
durchgefiihrt worden sind und so nur wenige heute noch gebréuchliche Materialien verwendet
wurden. Daher bietet es sich an, einige hdufig verwendete Materialien mit fein aufgeldsten
Druckstufen hinsichtlich der Leistung der Zelle zu vermessen, die tatséchlich herrschenden
Driicke auf der aktiven Flache aufzunehmen und durch Komprimierungsmessungen zu
ergédnzen. So erhdlt man ein ganzheitliches und vergleichbares Bild zum optimalen

Anpressdruck der jeweiligen Materialien.

Da der optimale Anpressdruck meist extra mit flr diesen Zweck ausgelegten Zellen ermittelt
wird, muss selbstverstdndlich Uberprift werden, ob dieser auch auf der gesamten aktiven
Flache der normalerweise verwendeten Test-Zellen vorliegt. Daher werden im folgenden
Kapitel die Druckverteilung auf der aktiven Flache und deren Einfluss auf die Leistung

genauer beleuchtet.



2 Grundlagen und Stand der Technik 25

2.4.2  Druckverteilung und deren Einfluss auf die Leistung der Brennstoffzelle

Ein gleichmaRiger Anpressdruck auf der aktiven Flache ist von groler Wichtigkeit, bedenkt
man, dass aus den vorherigen Kapiteln hervorgeht, dass nur bestimmte Anpressdruckniveaus
zur optimalen Leistung der Brennstoffzelle fihren. Die Bereiche der aktiven Flache, die einen
zu niedrigen oder zu hohen Anpressdruck erfahren, kénnen nicht optimal arbeiten, was zu
einer hoheren Belastung der aktiveren Bereiche filhrt. Genau diesen Aspekt betrachten
Asgharietal. [8] in ihrer Arbeit und koénnen die Schlussfolgerung ziehen, dass ein
ungleichmé&Biger Anpressdruck zu ungleichméBigen Stromdichten fuhrt, was wiederum zu
ungleichméBigen Temperaturverteilungen und schlussendlich zu schneller alternden
Bereichen auf der aktiven Flache fiihrt, die die Lebensdauer der Zelle negativ beeinflussen.
Dass die ungleichméaRigen Temperaturverteilungen auch tatsachlich zu einer schnelleren
Alterung der Zelle fuhren, wird von Like [60] in seiner Dissertation durch Messung der
lokalen Stromdichte sehr schon veranschaulicht. Hier wird gezeigt, dass die heif3eren Bereiche
uber die Zeit langsam keinen Strom mehr liefern. Wo die inhomogenen Druckverteilung ihren
Ursprung haben, ist in den Untersuchungen von Montanini et al. [61] zu sehen. Sie kdnnen
mithilfe einer Dualkamera, die ein rdumliches Bild der Endplatte aufzeichnet, zeigen, dass
sich die Endplatten ihrer Zelle, durch die Ublicherweise nur am Rand der Endplatte
befindlichen Verschraubungen unter der Schraubenkraft verbiegen und die Zelle nicht
gleichmaRig tber die gesamte Flache mit Druck beaufschlagen. Noch deutlicher ist der Effekt
in den Simulationen von Bates et al. [62] und Lee et al. [63] zu sehen. Wahrend Bates et al.
sich auf die inhomogenen Spannungen in den Endplatten beschrénken, zeigen Lee et al., dass
deren vergleichsweise kleine Endplatte sich schon im Randbereich bis zu 0,13 mm relativ zur
Mitte der Platte verbiegt. Besonders stark und daher besonders gut sind die Auswirkungen
sich verwindender Endplatten in Abbildung 9 von Wen et al. [46] zu sehen. Die Druckbilder
wurden mithilfe von druckempfindlichen Folien erstellt, deren Oberflache sich proportional
zum Anpressdruck rot einfarbt. Hier ist zu erkennen, dass die Verschraubung an zwei Punkten
zu grofRen weillen Bereichen auf der aktiven Flache fuhrt, welche dadurch nicht oder kaum
mechanisch und damit auch elektrisch kontaktiert ist. Auf dem rechten Bild bei der
Verschraubung an 6 Punkten ist eine gleichmaRige Druckverteilung tber die gesamte aktive

Flache zu sehen.
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Abbildung 9: Druckverteilungen einer Testzelle mit verdnderten Schraubenanordnungen - links:
Verschraubung an 2 Punkten, Mitte: 4 Punkte, rechts 6 Punkte [46]
Der mdgliche Leistungszuwachs durch die Optimierung der Druckverteilung héangt
selbstverstandlich von der Ausgangsbasis der Druckverteilung ab. Fiir den in Abbildung 9
gezeigten Fall von Wenetal. [46] konnte die Leistung der 2-Punkt-Losung durch die
4-Punkt-L6sung um 30% gesteigert und durch Verwendung der 6-Punkt-Lésung um
insgesamt 40% angehoben werden. Wang et al. [64] haben statt der Veranderung der
Verschraubung ein hydraulisches Kissen verwendet, um die Druckverteilung zu optimieren.
Sie konnten dadurch eine Leistungssteigerung von weniger als 5% erzielen. Dennoch wird
deutlich, dass die Endplatten einen entscheidenden Einfluss auf die Druckverteilung und
damit die Leistung einer Zelle haben. Daher werden im ndchsten Kapitel einige dieser

verbesserten Endplattendesigns vorgestellt.

2.4.3  Endplattendesigns zur Homogenisierung der Druckverteilung auf der aktiven Flache

Nachdem im letzten Kapitel deutlich wurde, dass eine sich unter dem Anzugsmoment der
Verschraubung die Endplatte verformt und so zu einer inhomogenen Druckverteilung und
damit geringeren Leistung der Zelle fihrt, wurde bereits an einigen Stellen nach einem

optimierten Design der Endplatten gesucht.

Sehr naheliegend ist der Ansatz von Beckhaus et al. [65]. Sie fligen dort, wo sich die
Endplatte aufwolbt, es also an Anpresskraft durch Schrauben mangelt, zusétzliche Schrauben
hinzu. Damit diese Schrauben nicht direkt auf die Brennstoffzellenkomponenten wie zum

Beispiel das Flowfield driicken, kommt zwischen Endplatte und dem eigentlichen Stack eine
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Druckverteilerplatte zum Einsatz, die die Schraubenkraft aufnimmt. Kurpiela [66] und
Ruge [67] gehen dieses Thema etwas grundlegender an. Sie verfolgen tber den Grundsatz der
direkten Kraftleitung Konzepte, die die Kraft nicht nur seitlich auf die Endplatte aufbringen,
sie damit verformen, um dann anschliefend die Verformung auszugleichen, sondern sie
versuchen die Kraft ebenfalls in der Mitte der Platte, bzw. mdéglichst flachig in die Endplatte
einzuleiten, um von vornherein weniger Verformungen zu provozieren. So ergeben sich

verschiedene Spannkonzepte aus denen eine Auswahl in Abbildung 10 dargestellt sind.

Variante A Variante B Variante C

u

i

Steife Platte aus Kohlefaser- Sandwich als hochsteife Platte Vorgekriimmte, elastische

Verbundmaterial Platte
Variante D Variante E Variante F
Flussigkeit ; ( |

r—1 ) L 1

Fli lF =24 —_————a VF

U

i

Ubertragung mittels hydro-  Krafteinleitung erfolgt iiber ~ Metallischer Schaumkern
statischem Druck die Mitte und den Rand verteilt die Kraft

Abbildung 10:  Prinzipielle Kraftleitungskonzepte flr die Endplatte einer Brennstoffzelle zur
direkten Kraftleitung [67]

Eine weitere Mdglichkeit die Endplatten steifer zu gestalten besteht darin

Komposit-Endplatten aus hochfesten, faserverstarkten Kunststoffen zu verwenden. Dieser

Idee bedienen sich Yu et al. [68] und nutzen zusatzlich den Vorteil, dass bei der Laminierung

der faserverstérkten Kunststoffteile eine der Verformung unter Last entgegengesetzte Form
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laminiert werden kann, so dass sich die Oberflache der Endplatte dann unter Last zu einer

ebenen Anpressflache formt.

Eine technisch etwas aufwandigere Form der Endplatte stellt die Firma Tribecraft vertreten
durch Herrn Evertz in ihrer Prasentation [69] vor. Ihr sogenanntes D-Bow Konzept lehnt sich
an die Bauweise eines Staudammes an, dessen parabelartige Form dazu fiihrt, dass innerhalb
der tragenden Wand ausschlieRlich Druckspannungen herrschen, die die Staumauer nicht
verformen (siehe Abbildung 11). Dieses konstruktiv im Gegensatz zu anderen Endplatten
komplizierte Endplattensystem kann so zu einer homogenen Druckverteilung bei gleichzeitig

geringem Materialeinsatz beitragen.

Zuggurt

el 5 B R

Abbildung 11:  D-Bow Endplattenkonzept der Firma Tribecraft in  Anlehnung an
Staudammkonstruktionen (adaptiert nach [69])

Konig [70] nutzt fir die Optimierung seiner Endplatte eine Simulationssoftware, die den
verformten Zustand der Endplatte zusammen mit den herrschenden Spannungen im Material
bericksichtigt und iterativ Material an den Stellen abtrégt, die eine geringe Spannung zeigen
und dort hinzufugt, wo sehr hohe Spannungen vorherrschen. So ergibt sich eine flache
Endplatte mit einer Art Rippenstruktur, die die Endplatte steifer und gleichzeitig leichter
macht, indem nur dort Material existiert, wo auch Krafte geleitet werden mdussen. Das
Ergebnis ist in Abbildung 12 zu sehen.
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Abbildung 12:  Softwaregestiitzte Topologie-Optimierung einer Endplatte - a) Simulationsausgabe
b) Mechanische Interpretation der Simulation c) Umgesetzter Prototyp (adaptiert
nach [70])

Gemeinsam haben alle diese Konzepte, dass versucht wird der Brennstoffzelle unter
Belastung eine moglichst ebene Anpressflache zu bieten und so fir einen mdglichst
homogenen Anpressdruck auf der aktiven Flache zu sorgen. Diese Konzepte sind allerdings
sehr individuell und mussen auf jedes Stack- oder Zelldesign angepasst werden und es muss
im Einzelfall entschieden werden, welches das Richtige fir den jeweiligen Anwendungsfall

ist.

25 Zusammenfassung

Im Kapitel 2 wurden die Grundlagen und der Stand der Technik fiir diese Arbeit
zusammengetragen und diskutiert. Begonnen wurde mit der allgemeinen Mechanik der
verschiedenen GDL-Materialien. Als Essenz daraus bleibt festzuhalten, dass die komplexe
Struktur der GDL-Materialien aus Kohlenstofffasern, Bindern, PTFE und zusétzlich
aufgebrachten MPL-Materialien zu einem komplexen mechanischen Verhalten fihren.
Unterscheiden lassen sich hier vornehmlich drei Typen: Papiere, Vliese und Gewebe.
Wiéhrend Vliese sich meist elastisch verformen lassen, erleiden sie die geringste plastische
Verformung. Papiere erleiden einen sehr viel héheren Teil plastischer Verformung. Die
Gewebe lassen sich durch ihre oft unterschiedlich gewebte Struktur nicht allgemein einordnen
und verhalten sich mal steifer und mal weniger steif als die anderen GDL-Typen. Fir alle drei
Typen gilt, dass sie wahrend der ersten 5 bis 10 Zyklen die groBte plastische Verformung
erfahren, welche sich bei weiteren Zyklen kaum noch vergroRert. Belastungen mit mehreren
tausend Zyklen zeigen weitere Effekte, die jedoch mit dem verwendeten Versuchsaufbau

nicht eindeutig auf die GDL-Materialien zuriickzufiihren sind.
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Ein erhohter PTFE-Gehalt fuhrt in der Regel zu einem steiferen Verhalten, welches aber auch
durch eine in der Faserstruktur eingezogene MPL geschehen kann. Eine Abhangigkeit der
Steifigkeit von Temperatur und Feuchte kann innerhalb der Betriebsbedingungen der
PEM-Brennstoffzelle nicht festgestellt werden. Die Belastungsdauer und die
Belastungsgeschwindigkeiten der Kompressionsversuche werden meist nicht angegeben oder

nicht variiert, so dass hier keine konsistenten Schlussfolgerungen gezogen werden kénnen.

Das Zusammenspiel von Flowfield und GDL ist Thema einiger Simulationen, die feststellen
kdnnen, dass abgerundete Steg-Ecken zu einer geringeren Porositat der GDL unterhalb des
Steges und zu einer héheren unterhalb des Kanals fiihren. Der Kontaktwiderstand steigt dabei
aufgrund der Kleineren Kontaktflache der Stege. Diese Ergebnisse wurden bislang nicht

experimentell bestatigt.

Wird die ganze Zelle betrachtet, spielt der Anpressdruck auf der aktiven Flache eine grofie
Rolle fur den Kontaktwiderstand und den Massentransportwiderstand und damit fir die
Leistung der Brennstoffzelle. Generell gilt, dass mit steigendem Anpressdruck der
Kontaktwiderstand  sinkt, wahrend die Porositdt ~ ebenfalls  sinkt, der
Massentransportwiderstand also steigt. Diese beiden gegenlaufigen Effekte fihren zu einem
Optimum furr den Anpressdruck. Dieses Optimum wird in der Literatur aber nur sehr grob und
meist fur nicht mehr gebrauchliche GDL-Materialien bestimmt und liegt bis auf wenige

Ausnahmen in der GréRenordnung von 0,25 bis 2 MPa.

Um diesen optimalen Anpressdruck auf der gesamten aktiven Flache sicherzustellen, werden
einige Endplattenkonzepte vorgestellt, deren Aufgabe es ist, den Druck mdglichst homogen
auf der aktiven Flache zu verteilen und somit eine gleichméaRige Stromdichteverteilung zu
ermdglichen. Dass dieser Umstand von Wichtigkeit ist, wurde durch Messungen
unterstrichen, die belegen, dass eine ungleichmaBige Stromdichteverteilung zu einer
ungleichméBigen Temperaturverteilung fihrt, die eine ungleichméRige Alterung der aktiven
Flache verursacht, wahrend die optimale Stromdichte nicht auf der gesamten aktiven Fléche

erreicht wird.
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3 Methodenentwicklung und verwendete Materialien

In diesem Kapitel werden zunéchst die fur die Versuche verwendeten GDL-Materialien
vorgestellt. AnschlieBend wird die Entwicklung der Methoden zur Ermittlung der
mechanischen Eigenschaften und Strukturen der GDL-Materialien erldutert, die verwendete
Testzelle zur Leistungsmessung in Abhangigkeit des Anpressdrucks betrachtet und zum

Schluss die Methode zur Druckverteilungsbestimmung entwickelt.

3.1 Verwendete Materialien

Das zentrale Element der Untersuchungen dieser Arbeit stellt die Gas-Diffusions-Lage dar.
Es existieren verschiedene kommerzielle Hersteller, die jeweils mehrere GDL-Typen fir
diverse Anwendungen anbieten. Fir diese Arbeit wurden drei in diesem Institut haufig
verwendete Typen, welche auch in der Literatur auf entsprechende Resonanz stof3en, der
Firmen SGL Carbon SE, Deutschland, Toray Industries Inc., Japan und Freudenberg
Performance Materials SE & Co. KG, Deutschland ausgesucht. Die Firmen weisen fur die
PEM-Brennstoffzelle in den jeweiligen Datenblattern unter anderem den Typ 29BC von SGL,
TGP-H 060 von Toray und H2315 C2 (neuer Name H23C2) von Freudenberg als geeignet aus
[71-74]. Genau diese Typen werden in der vorliegenden Arbeit naher untersucht. In
Abbildung 13 sind diese in REM-Aufnahmen zusammen mit einem vierten Material der

Firma Toho Tenax Co. Ltd., Japan dargestellt, dessen besondere Struktur spéter an einigen

Stellen ausschlieBlich als Vergleich dient.

Freudenberg H2315 C2  Toho Tenax 080302

1 mm
—

Abbildung 13:  REM-Aufnahmen der GDL-Material-Strukturen

Die Struktur des SGL-Materials ist aus geraden Fasern aufgebaut, welche mittels Binder

zusammengehalten werden. Sie besitzt als einzige GDL in dieser Arbeit einen PTFE-Anteil
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im Faserverbund. Die Poren sind im Vergleich zum Toray-Material etwas grofler und der
Binder deutlich unebener. Das Toray-Material ist dhnlich aufgebaut, besitzt aber keine MPL.
Das Freudenberg-Material ist aus ineinander verschlungenen Fasern aufgebaut und erlangt
den Zusammenhalt der Fasern Uber die Verschlingung derselben, besitzt also keinen Binder.

Das Toho Tenax-Material zum Vergleich ist dagegen gewebt.

In Tabelle 1 sind einige wichtige technische Daten der GDL-Materialien zusammengestellt.
Gemeinsam haben die Materialien eine Dicke von etwa 200 bis 250 um bei einem
Flachengewicht von 85 bis 135 g/m2. Die restlichen Angaben lassen sich nur schwer

vergleichen, da hier unterschiedliche Messverfahren verwendet wurden oder die Angaben

teilweise fehlen.

Tabelle 1: Herstellerangaben zu den technischen Daten der GDL-Materialien
. Toray TGP-H 060 Freudenberg
Material SGL 29BC [73, 75] [74] H2315 C2 [71, 72]
Dicke 235 um 190 um 255 um
Flachengewicht 90 g/m? 83,6 g/m? 135 g/m2
Porositat (offene) 40 - 41 % 78 % -
TP* Gurley 0,9-1,3cm/s - 70s
_ 1900
* - 2 -
TP* Permeabilitét 6-7pm ml mm/cmz hr mm Ag
PTFE Gehalt 511 % 0% 0%
. 2,4 - 2,7 mQcm? 10 mQcm?
* 1 1
TP* el. Widerstand (bei 1 MPa) 80 mQcm (bei 1 MPa)
MPL Ja Nein Ja

*TP: through plane

Um die Einfllsse der unterschiedlichen Strukturen und Konfigurationen der GDL-Materialien
die

Universal-Materialpriifmaschine untersucht, welche im Folgenden vorgestellt wird.

auf mechanischen  Eigenschaften zur ermitteln, werden diese in einer
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3.2 Mechanische Materialeigenschaften

3.2.1  Universal-Materialpriifmaschine zur Ermittlung von Materialkennwerten

Zur Ermittlung der Materialeigenschaften von GDL-Materialien unter Druck werden mithilfe
einer Universal-Materialpriifmaschine ZOO5TE Allround-Line der Firma ZwickRoell
GmbH & Co. KG, Deutschland Spannungs-Stauchungs-Diagramme  aufgezeichnet. lhr
Wegaufnehmer besitzt eine Genauigkeit von 0,04 um [76] und der Kraftaufnehmer
Xforce HP eine Genauigkeit von 0,25 % der Nominalkraft [77]. Bei der Nominalkraft von
5.000 N entspricht das 12,5 N. Diese Genauigkeiten verleiten dazu anzunehmen, dass sehr
prazise Unterschiede von unter 1 pm gemessen werden kdnnen. Durch eine berschlagige
Rechnung zum Beispiel zur Temperaturausdehnung der Zug-Mechanik aus Edelstahl (V4A,
1.4571) mit einer L&nge von 118 cm bei nicht ganz konstanter Raumtemperatur und einem
linearen Warmeausdehnungskoeffizienten von 16,5*10%/K ([78], S. Deal3) erhalt man fiir
eine Temperaturdnderung von 0,25 K eine Léngenédnderung von 4,87 um. Einflisse wie

dieser sollten bei der Auswertung der Ergebnisse beriicksichtigt werden.

Die Universalprifmaschine ist in der Lage eine maximale Kraft von 5.000 N aufzubringen
und daftr konfiguriert Zugprufungen durchzufihren. Damit auch Druckprifungen
durchgefiihrt werden kénnen, wird ein spezieller Aufbau in die Priifmaschine eingebaut, der
es ermoglicht die Probe zwischen zwei Stempeln auf Druck zu belasten, wahrend die
Maschine eine Zugkraft auf den Aufbau gibt. Der Aufbau ist in Abbildung 14 zu sehen.

Dieser ist eine Eigenentwicklung des Instituts IEK-3.
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Druckverteilung:

Abbildung 14:  Aufbau zur Anderung der Zugkraft in Druckkraft

Bei diesem Aufbau besteht jedoch das Problem, dass die beiden Stempel, zwischen die die
Probe gelegt wird, nicht absolut planparallel zueinander ausgerichtet sind. Dies ist
fertigungstechnisch nur mit sehr hohem Aufwand und einer Abédnderung der bestehenden
Konstruktion méglich. Daher wird eine zusatzliche Mechanik eingelegt, deren Stempel auf
einer Kugeloberflache mit 15 mm Radius aufliegt und sich dadurch exakt nach dem oberen
metallischen Stempel ausrichtet. Zu sehen ist die Konstruktion in Abbildung 15 in beiger
Farbgebung. Wie dort zu sehen, ist die Druckverteilung mit den Zusatzstempeln nun homogen

und der Aufbau kann in dieser Form fir die geplanten Druckversuche verwendet werden.
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Probe

Druckverteilung

mit Keramik:  vgl. ohne:

o

F
éﬁobe
F

Abbildung 15:  Druckaufbau mit Keramik-Konstruktion zur Homogenisierung der Druckverteilung

Bei der Auslegung der Zusatzstempel muss beachtet werden, dass der Punktkontakt eine
Hertzsche Pressung darstellt. Die dabei knapp unterhalb der Oberflache entstehende,
maximale Spannung kann mit folgenden Formeln berechnet werden ([79], S. E100):

3F

Omax = 3. (3.1)

0=l (3.2)
x _ 2E1E;

BT = (1-v)E+(1-v,)E; (3.3
_ nr
Ty (3.4)
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mit:
Gmax: maximal Auftretende Spannung des Hertzschen Kontakts (MPa)
F: Kraft (N)
a: Ersatzterm (m?)
r: Ersatzradius (m)
r Kugelradius 1 (m)
re: Kugelradius 2 (m)
E" Ersatz E-Modul (N/m2)
Eu E-Modul Kérper 1 (N/m2)
E2: E-Modul Korper 2 (N/m?2)
Vi Poisson-Zahl Korper 1 (Querkontraktionszahl) (-)
V2! Poisson-Zahl Koérper 2 (Querkontraktionszahl) (-)

Zur Berechnung der maximal auftretenden Spannung werden die Poissonzahlen
(Querkontraktionszahlen) der Werkstoffe sowie die E-Moduln bendtigt. Fir gehdrtete
Vergiitungsstahle liegt der E-Modul bei ungefihr 210*10%° N/mm2 ([80], S.E99). Die
Querkontraktionszahl fiir Stahle liegt in der Regel bei 0,3 ([80], S. E99). Zusammen mit
ri=oo (gerader Stempel) und r. = 15 mm (Kugeloberfldche) errechnet sich die maximale
Spannung der Hertzschen Pressung fir eine Druckkraft der Prifmaschine von 5.000 N zu
3.852 N/mm2 (Rechnung im Anhang auf Seite 134). Vergleicht man die entstehende
maximale Spannung der Hertzschen Pressung mit der maximalen Zugfestigkeit von
Vergitungsstahl von unter 1.500 N/mma2 ([80], S. E100), wird deutlich, dass selbst geharteter
Vergutungsstahl der Belastung bei Weitem nicht gewachsen ist. Keramiken sind jedoch in der
Lage Druckfestigkeiten in dieser Region vorzuweisen. Beispielsweise besitzt Aluminiumoxid
(Al>03) eine Druckfestigkeit von 4.000 N/mmz2 ([81], S. 9). Mit dem entsprechenden E-Modul
von 376*103 N/mmz [82] und einer Querkontraktionszahl von 0,19 [82] ergibt sich eine
maximal auftretende Spannung von 5513 N/mm?2 (Rechnung im Anhang auf Seite 135). Da
auch dieser Wert die maximale Druckspannung des Keramikwerkstoffes von 4.000 N/mm?

Uberschreitet, wird die maximale Kraft zu 3.627 N berechnet, mit der die
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Universalpriifmaschine betrieben werden darf. Die Konstruktionszeichnungen der Stempel in
Al;0> befinden sich im Anhang auf Seite 136 ff.

Mit diesem Aufbau ist nun sichergestellt, dass die GDL-Proben flachig und homogen mit
Druck beaufschlagt und die entsprechenden Spannungs-Stauchungs-Kurven aufgenommen

werden kénnen.

Um die strukturellen Schaden der GDL-Materialien aufgrund der Belastungen der
Werkstoffprifung untersuchen zu koénnen, werden im néchsten Kapitel die verwendeten

bildgebenden Verfahren vorgestellt.

3.2.2  Bildgebende Verfahren zur Untersuchung der Struktur von GDL-Materialien

Fir die Oberflachenbetrachtung der GDL-Strukturen wird ein Raster-Elektronen-Mikroskop
(REM) des Typs Ultra Plus der Firma Carl Zeiss Microscopy GmbH, Deutschland eingesetzt.
Dabei wird eine Primadrstrahlspannung von 10 kV verwendet und das Bild durch die
Sekundarelektrode SE2 aufgenommen. Die GDL-Proben bedurfen keiner besonderen
Vorbehandlung und kénnen mit ihrer Grolze von 50x50 mm direkt aus den Materialpriifungen

und den getesteten Brennstoffzellen fiir die Aufnahmen verwendet werden.

Fur die 3D-Aufnahmen (Tomogramme) der inneren  Struktur kommt ein
Computer-Tomograph (CT) des Typs Xradia 410 Versa der Firma Carl Zeiss Microscopy
GmbH, Deutschland mit einem Auflésungsvermogen im Nanometerbereich (500 nm, [83]
S.32) zum Einsatz. Zur Erstellung der Nano-CT-Aufnahmen werden einzelne
Rontgenaufnahmen der Probe in verschiedenen Winkeln gemacht (fur die hier gemachten
Aufnahmen 1600 Einzelbilder gleichmé&Big verteilt auf eine ganze Umdrehung der Probe um
die Hochachse). Diese werden bei einer Rontgenstrahlleistung von 6,96 W (80 kV, 87 pA)
und einer Belichtungszeit von jeweils 2 s Aufgenommen. Die Auflésung betrégt dabei 3,9 um
pro Bildpixel. Die Einzelaufnahmen werden anschlieBend durch eine Software zu einem
3D-Bild zusammengefigt. Dieses 3D-Bild besteht aus 1000 Schichten mit einer Tiefe von je
etwa 4 um die hintereinander geschichtet wurden. Zur Auswertung der aufgenommenen
Bilder werden in den spateren Kapiteln 400 um tiefe Ausschnitte der 3D-Bilder, wie in
Abbildung 16 dargestellt, verwendet, um eine gewisse Tiefenscharfe zu erlangen. Auch hier

kdnnen die GDL-Proben ohne Vorbehandlung fiir die Aufnahmen verwendet werden. Sie
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werden lediglich in einen Probenhalter geklemmt, der es dem Nano-CT ermdglicht die Probe

um die Hochachse zu drehen.

Abbildung 16:  Ausschnitt der Nano-CT-Aufnahmen fiir die spatere Analyse der GDL-Strukturen
in blau dargestellt [84]

Nachdem die Methoden zur grundlegenden mechanischen Untersuchung der GDL-Struktur

vorgestellt wurden, werden in den folgenden Kapiteln die Methoden zur Ermittlung der

mechanischen Einflisse wahrend des Brennstoffzellenbetriebs sowie auf betriebsrelevante

Parameter vorgestellt.

3.3 Leistungsmessungen unter Anpressdruckvariation

In diesem Kapitel werden die Testzelle zur Ermittlung des optimalen Anpressdrucks sowie
die Messaufbauten zur weiteren Analyse der ex-situ-Analyse der Materialien erlautert.

3.3.1  Brennstoffzellen-Testsystem mit variablem Anpressdruck

Zur Bestimmung des optimalen Anpressdrucks auf die aktive Flache kommt eine Testzelle
der Firma balticFuelCells GmbH, Deutschland zum Einsatz. Die Testzelle des Typs qCf FC25
ist durch einen pneumatischen Zylinder in der Lage den Anpressdruck auf der aktiven Flache
von 25cm? wihrend des Brennstoffzellenbetriebs durch Anderung des Drucks im
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Pneumatik-Zylinder in einem Bereich von 250 bis 8000 mbar zu variieren [85]. Ein

schematischer Aufbau ist in Abbildung 17 zu sehen.

i FPneumat\'k
¢ FRe\'b, Zyl

<€—— Pneumatik-Zylinder TJ’

FRe\'b

Flowfield 1‘
GDL i’ ]

¢ FRe\'b, Rahmen
ccm .

GDL
Flow field Fratsachiich

ANNAANNENANNNNNNN\Y

Abbildung 17:  Schematischer Aufbau der qCf FC25 Testzelle der Firma balticFuelCells GmbH -

links: Gesamtaufbau, rechts: Kréftegleichgewicht
Der Druck, der im Pneumatik-Zylinder herrscht, muss mithilfe des Flachenverhéltnisses von
Kolbenflache zu aktiver Flache in den Druck auf der aktiven Flache umgerechnet werden. Da
sowohl der Kolben im Pneumatik-Zylinder als auch der Kolben in der Testzelle
reibungsbehaftet sind, muss zusétzlich die Reibkraft, die der Bewegung des Kolbens stets
entgegengesetzt ist, abgezogen bzw. hinzugefigt werden. Bewegt sich der Kolben nach unten,
wird also der Druck erhoht, so muss die Reibkraft subtrahiert werden. Bewegt sich der
Kolben nach oben, wird also der Druck verringert, muss die Reibkraft addiert werden. Durch
dieses nichtlineare Verhalten ergibt sich eine Hystereseschleife fur das Kraft-Weg-Diagramm
der Testzelle. Um diese aufzunehmen, wurden anstelle der Zelle (Flowfields, CCM und
GDLs) 4 Federn mit einer Federrate von je 118 N/mm eingesetzt und der Druck im Zylinder
von 0,25 bis 2 bar variiert. Die sich ergebende Hystereseschleife ist in Abbildung 18
dargestellt.
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Abbildung 18:  Kraft-Weg-Diagramm gCf FC25 mit Hystereseschleife

Hier ist zu erkennen, dass die Kompression der Federn bei Druckerhdhung bzw.
Druckverringerung unterschiedlich ist. Das bedeutet, dass die Federn bei der Druckerhéhung

eine geringere Kraft und bei Druckverringerung eine hohere Kraft erfahren, namlich:

Ftatséchlich, Erhohung = Fpneumatik — Freip (3.5)
Fiatsachiich, verringerung = Fpneumatik + Freib (3.6)
mit:
o Fratsichlich, Erhhung: Kraft auf aktiver Fl&che bei Druckerhéhung
o Fuatsachlich, Erhohung: Kraft auf aktiver Flache bei Druckverringerung
o Feneumatik: Kraft aufgrund des Drucks im Pneumatik-Zylinder
o  Freib: Aufsummierte Reibkraft der Komponenten
Durch Subtraktion der Gleichungen 3.5 und 3.6 ergibt sich:
|Fraesachiich Ernonung — Featsachiichyeringerung| = 2Freib (3.7)
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Ftatsichlich, Erhohung UNA  Frawsachiich, Verringerung SiNd aufgrund der linearen Federkennlinie der
verwendeten Federn proportional zum Federweg aus Abbildung 18 und kénnen mit folgender

Formel berechnet werden:

Fratsacnich = 4 * DAXpeger * Creder (38)
mit:

®  AXreder: Federweg

®  Creder: Federkonstante einer einzelnen Feder

Damit ergibt sich aus Gleichung 3.7 zusammen mit 3.8:

4 * CFeder(AxFeder,Erhéhung - AxFeder,Verringer‘ung) = 2FReib (39)

Aus Abbildung 18 kann abgelesen werden, dass die Diskrepanz der Verformung der Feder

zwischen Druckerhdhung und Druckverringerung Apnyst entspricht. So ergibt sich:

4 * Cpeger * (AxFeder,Erhéhung - AxFeder,Verringerung) = ApHyst * Akolben (3.10)
mit:

®  APHyst: Druckdifferenz der Hystereseschleife

®  Axolben: Flache des Kolbens des Pneumatik-Zylinders

Durch Gleichsetzen von Gleichung 3.9 und 3.10 ergibt sich:

Freip = %ApHyst * Agotben (3.11)
Apryst kann aus Abbildung 18 zu 0,2 bar abgelesen werden. Zusammen mit dem
Flachenverhaltnis von Pneumatikzylinderkolben zu aktiver Flache Akolben/Aak:. 1. VONn 3,14 mit
einer aktiven Flache von 25 cm? kann der Korrekturwert fir den tatséchlich auf der aktiven
Flache herrschenden Druck zu 0,0314 N/mm? bestimmt werden. Die Rechnung befindet sich
im Anhang auf Seite 139. Mithilfe dieses Korrekturwertes werden die Druckangaben auf den

tatsachlichen Druckwert auf der aktiven Fléche korrigiert.

Bei der Bestimmung des optimalen Anpressdrucks werden drei Brennstoffzellen mit
unterschiedlichen GDL-Materialien aufgebaut und vermessen. Dazu werden die Zellen

zunéchst auf Basis der Empfehlungen des CCM-Herstellers W. L. Gore & Associates Inc.,
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USA einer Einfahrprozedur [86] unterzogen. Die verwendete CCM stammt aus der
PRIMEA®-Serie fir Niedertemperatur-Brennstoffzellen. Die Flowfields wurden speziell fiir
diese Zelle konstruiert und lehnen sich an das Design des RoBiPo-Stacks an [87, 88]. Sie
besitzen 4 parallele, sich nebeneinander von oben nach unten windende Meanderkanéle und
generieren so eine HauptflieRrichtung von oben nach unten (siehe Abbildung 19). Die
Kanalbreite als auch Kanaltiefe haben ein MaR von 1 mm. Die Stege sind ebenfalls 1 mm
breit. Durch die Meanderstruktur und die sich ergebenden gréReren Stegbereiche im
Kurvenbereich der Kanale ergibt sich ein Kanal-Steg-Verhéltnis von 0,8. Die

Konstruktionszeichnungen der Flowfields befinden sich im Anhang auf Seite 140 ff.

Abbildung 19:  Verwendetes Flowfield flr die Leistungsmessungen beziglich des optimalen
Anpressdrucks (Copyright: Forschungszentrum Jilich GmbH)
Nach der Einlaufphase bei einem Anpressdruck von 0,7 MPa werden 5 Polarisationskurven
auf jeder der 21 Druckstufen, verteilt auf den Druckbereich von 0,14 bis 2,57 MPa,
aufgenommen. Um erfassen zu kénnen, ob die Zellen mechanische Schadigungen erleiden,
wird nach jeder Druckstufe eine Referenzmessung bei 0,7 MPa aufgenommen bzw. die
Polarisationskurven erneut auf jeder der 21 Druckstufen aufgenommen, nachdem der
maximale Anpressdruck erreicht wurde. Die Betriebsparameter kénnen Tabelle 2 entnommen

werden.
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Tabelle 2: Betriebsparameter fur die Ermittlung des optimalen Anpressdrucks
GDL-Material SGL 29BC Freudenberg H2315C2 | Toray TGP-H 060
7\1Kathode 2,5 2,5 2,5
AAnode 2 2 2
Tzelle 70 °C 70 °C 70 °C
OKathode 60-70 % 85-95 % 50-60 %
dAnode 50-60 % 85-95 % 40-50 %

Einzig die relativen Feuchten variieren abhéngig vom verwendeten GDL-Material. Sowohl

bei dem Material von Toray als auch bei dem von SGL kann kein stabiler Betrieb fur 90 %

relative Feuchte der Betriebsgase sichergestellt werden. Daher werden hier die maximalen

relativen Feuchten gewahlt, bei denen ein stabiler Betrieb der Zelle maoglich ist.

Die Testzelle wird in einen am Institut vorhandenen Teststand eingebaut und vermessen.

Dieser besteht aus den Komponenten in Tabelle 3. Die Genauigkeit fiir die Datenerfassung

des vorgegebenen Stroms der Zelle belduft sich auf +0,2% und die der gemessenen

Spannung auf £ 0,002 %.
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Tabelle 3: Teststands-Komponenten und deren Genauigkeit
Komponente Typ Spezifikation Genauigkeit
Thermostat o s o
Befeuchtung [89] Haake F8 -60 °C bis 250 °C +0,01K
; Strom/Spannung:
. Hécherl und Hackl max. 60 VDC,
Elektrische Last [90] Serie 7S506 60 A, 500 W + 0,2 % vom Messwert
* 0,05 % vom Nennwert

. WIKA . . 0
Temperaturfiihler [91] Thermoelement NiCr-Ni Typ K +0,75%
Beheizung . max. 200 °C, 0
Zuleitungen [92] Winkler 50 W +10%
Durchflussregler Gase max. * 0,8 % vom Messwert
[93] Bronkhorst 2000 ml/min + 0,02 % vom Endwert
Durchflussregler Bronkhorst 0
Wasser [94] Liqui flow Hz0 max. 50 g/h t1%

Vaisala HMT337 ) 0 +1 % (0 - 90 %rF)
Feuchtemessung [95] und HMT320 0 - 100 %rF +2 % (90 - 100 %rF)
Keithley Integra

Datenlogger [96] 2700 DC 100 nV-1 kV 0,002 %
Temperaturregler ) R2000 o
Zelle ([97], S. 22) Elotech 6-Zonen | 551 /620/626 =0.25%
Strommessung [98] Shunt Widerstand 1 mQ (KI0,2) 10,2 %

Zur Interpretation der Polarisationskurven werden die GDL-Materialien unter anderem
elektrischen Widerstandsmessungen unterzogen, deren Aufbau im folgenden Kapitel erldautert

wird.

3.3.2  Elektrische Widerstandsmessungen

Zur Uberpriifung des elektrischen Widerstands werden die drei bereits benannten
GDL-Materialien, und zur besseren Einordnung einige weitere GDL-Materialien einer

Widerstandsmessung unterzogen.
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Dazu werden die Materialien gem&R Abbildung 20 zwischen zwei vergoldete Stempel gelegt
und in einer Presse mit einem Anpressdruck von 0 bis 6 MPa belastet. Dabei wird ein Strom |
von 1 A durch die Proben geleitet und der Spannungsabfall U gemessen. Daraus wird dann
nach dem Ohm’schen Gesetz der Widerstand R berechnet. Dieser Widerstand beinhaltet den

Materialwiderstand der GDL sowie zweimal den Kontaktwiderstand von der GDL zum

‘LF

vergoldeten Stempel.

GDL

Vergoldeter Stempel — .

AAANNNNNNNNNAN

Abbildung 20:  Versuchsaufbau zur elektrischen Widerstandsmessung

Um etwaige Verdnderungen des Widerstands aufgrund von vorangegangenen

Messungen/Belastungen zu erfassen, werden die Messungen mehrmals durchgefiihrt.

Da nicht nur der elektrische Widerstand flr die Interpretation der Polarisationskurven von
Bedeutung ist, sondern auch der Massentransportwiderstand, wird im folgenden Kapitel der

Versuchsaufbau zur Bestimmung der Durchflusswiderstande erléautert.

3.3.3  Durchflusswiderstandsmessungen

Die Durchflusswiderstandsmessungen werden mithilfe eines Gurley-Densometers des Typs
4118N durchgeflihrt. Die Gurley-Zahl gibt die Zeit an, die 100 cm3 Luft bei einer
Druckdifferenz von 0,0121 bar (0,176 psi) benétigen, um durch eine 6,45 cm? (1 Quadratzoll)

groBe Flache zu strémen.

Um den Einfluss der irreversiblen Faserbriiche auf den Durchflusswiderstand deutlich zu
machen, werden flr diesen Versuch die drei GDL-Typen ohne MPL verwendet. Diese werden
dazu zunéchst in einer Presse flachig mit einem Druck von 0 bis 10 MPa belastet und
anschlielend die Gurley-Zahl bestimmt. Da die Materialien groReren Schwankungen in ihrer

Strukturbeschaffenheit unterliegen, wird ein und dieselbe Probe zuerst mit einem Druck von
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2 MPa belastet, die Gurley-Zahl bestimmt, anschlielend mit 4 MPa belastet und wieder die
Gurley-Zahl bestimmt. Dieses Schema wird bis zu einer Belastung mit 10 MPa fortgefiihrt.
Die Kraft wird dabei innerhalb weniger Sekunden mittels einer Presse aufgebracht und fiir

10 s gehalten. Unmittelbar danach wird die Gurley-Messung durchgefiihrt.

Da die Durchflusswiderstandsbestimmung mittels Gurley-Zahl zwar sehr einfach ist, in der
Literatur jedoch hdufiger die Permeabilitdt angegeben wird, werden die ermittelten
Gurley-Zahlen in Permeabilitdten umgerechnet. Nach Froningetal. [99] ergeben sich
Reynolds-Zahlen bei der Durchstrémung von GDLs in der GréRenordnung von 4-10*. Da die
Reynoldszahl deutlich unterhalo von 1 liegt, kdnnen die turbulenten Anteile
(Forchheimer-Term) vernachléssigt werden ([100], S. 417). Die Permeabilitat I&sst sich daher
aus dem Darcy Gesetz ableiten als ([101], S. 25):

K= j—zzj (3.12)
mit:

e K: Permeabilitat (um?)

e Q: Volumenstrom (ml/s)

o Dynamische Viskositat der Luft (kg/ms)

o I Dicke der GDL (mm)

o A Durchstromte Querschnittsflache der GDL (mm?)

o /p: Druckdifferenz (Pa)

Die dynamische Viskositat von Luft betragt 17,16:10 kg/ms ([102], S. 185). A entspricht den
6,45 cm2 (1 Quadratinch, 0,000645 m2) aus der Definition der Gurley-Zahl und die
Druckdifferenz 4p betragt 0,0121 bar (0,176 psi, 1213 Pa). Der Volumenstrom Q entspricht
den 100 cm?® (0,0001 m3) Luft innerhalb der gemessenen Gurley-Zeit, und | entspricht der
jeweiligen GDL-Dicke. Somit lasst sich die Gurley-Zahl mit folgender Gleichung in eine

Permeabilitdt umrechnen:

1%107*m3 17,16 * 10'6k—‘g * ]
K = ms
Gurley--zahl * 6,45 * 10~* m2 x« 1213 Pa
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l
Gurleyzahl

l
Gurleyzahl

=2,1985-10"°m s *

=2,1985-103um s *

Durch diese Umrechnung sind die ermittelten Gurley-Zahlen mit anderen Literaturwerten
vergleichbar. Zusammen mit den Kontaktwiderstanden in Abhéngigkeit des Anpressdrucks
kann nun eine Interpretation der Polarisationskurven beziiglich des optimalen Anpressdrucks

durchgefihrt werden.

Bei den erfassten Polarisationskurven und deren Interpretation wurde bis jetzt nur vom
optimalen durchschnittlichen Anpressdruck auf der aktiven Flache geredet. Dieser Wert
wurde fir ein Flowfield mit einem Kanal-Steg-Verhaltnis von 0,8 ermittelt. Sollen die
Erkenntnisse auch auf andere Geometrien Ubertragen werden, so missen die lokalen Driicke
unter Kanal und Steg mit in Betracht gezogen werden, da diese tatsdchlich herrschenden
Driicke die GDL-Eigenschaften maRgeblich verandern. Daher wird im néchsten Kapitel auf

die Bestimmung dieser tatsachlich auf der GDL herrschen Driicke eingegangen.

3.4 Anpressdruckverteilungen unter Kanal-Steg-Strukturen

Der optimale durchschnittliche Anpressdruck auf der aktiven Flache gibt Aufschluss dartiber,
in welchem Bereich die Brennstoffzelle am besten 1auft. Jedoch ist dieser Wert zuerst einmal
nur in Verbindung mit dem verwendeten Flowfield und dessen Geometrie giiltig. M6chte man
die optimalen Anpressdruckbereiche verstehen und auf andere Flowfield-Geometrien
ubertragen, muss der Anpressdruck unter Kanal und Steg gesondert betrachtet werden. So ist
es in der Regel der Fall, dass unter dem Steg ein vielfaches des durchschnittlichen Drucks
herrscht, hier also die Faserstruktur der GDL Schéden erleiden kann, wéhrend die GDL unter

dem Kanal sogar den Kontakt zur CCM verlieren kann.

Daher werden in diesem Kapitel das entwickelte Messverfahren zur Bestimmung der
Druckverteilungen sowie die verwendeten/hergestellten Proben und Aufbauten vorgestelit.

3.4.1  Druckmessfolien und Auswertung

Zur Messung der Druckverteilungen werden druckempfindliche Folien der Firma

Fujifilm Holdings K. K., Japan des Typs Prescale verwendet. Die verwendeten Folien sind
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zweigeteilt, wobei sich auf der einen Folie Farbreservoirs befinden, die eine Flissigkeit
enthalten und beim Erreichen von bestimmten Driicken platzen. Diese Flussigkeit reagiert auf
der zweiten Folie mit einer farbentwickelnden Schicht und farbt diese proportional zum
Druck in Rotschattierungen ein (siehe Abbildung 21).

Basismaterial (PET)
— Farbende Schicht

VIV

Farbentwickelnde Schicht
Basismaterial (PET)

Abbildung 21:  Funktionsprinzip Fujifilm Prescale Folien (adaptiert nach [103])

Die sich ergebenden Druckverteilungen kénnen mit einer Auflésung von 0,125 bis 0,25 mm
je nach Folie eingescannt werden. Die Software FDP-8010e ist anschlieBend in der Lage, die

Rotschattierungen genau den entsprechenden Druckbereichen zuzuordnen.

Die Druckbereiche der einzelnen Folientypen (Tabelle 4) reichen nicht, um den zu

erwartenden Anpressdruckbereich in Génze abzudecken.

Tabelle 4: Fujifilm Prescale Druckmessfolien-Spezifikationen [103]
Folientyp Bezeichnung Druckbereich in (MPa)
Extrem niedriger Druck 4LW 0,05-0,2
Ultrasuperniederdruck LLLW 0,2-0,6
Superniederdruck LLW 05-25
Niederdruck LW 25-10
Muittlerer Druck MW 10 - 50

Daher wird eine Kombination der Folien LW, LLW und LLLW verwendet. Dazu werden die
3 Folienpaare ubereinander geschichtet, so dass ein Druckbereich von 0,2 bis 10 MPa
abgedeckt werden kann. Die Skalen der einzelnen Folien werden aufeinander angepasst, so

dass sich eine fortlaufende Skala tiber den gesamten Druckbereich ergibt (Abbildung 22).
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Abbildung 22:

Skalen der Druckmessfolien und zusammengesetzte Gesamt-Skala

Die Druckbilder der einzelnen Folien werden mithilfe eines Bildbearbeitungsprogramms zu

einem Gesamtdruckbild zusammengesetzt. Da beim Einscannen der Druckmessfolien diese

nicht einhundertp

Zusammenfiigen

rozentig gerade eingescannt werden konnen, missen die Druckbilder beim

im Bildbearbeitungsprogramm leicht gedreht werden. Dies fiihrt jedoch

dazu, dass die Pixel verwischt werden, was dann unméglich macht die Pixel einer bestimmten

Farbe, also eines
23).

>LW
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Abbildung 23:

bestimmten Druckbereichs zur Auswertung auszuzahlen (siehe Abbildung

Kombiniert

= 2 LIWO0,5-2,5N P - 2
LLLW 0,2 -0,5 N/mm /mm LW 2,5 -10 N/mm 0.2 10 N/mm?

X

Drehenim
Bildbearbeitungs-
programm

Kombination der einzelnen Druckmessfolien
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Daher werden die Druckbilder vor dem Zusammenstellen zu einem Druckbild in der Form
ausgewertet, dass die Pixel der jeweiligen Druckstufen gezahlt und ins Verhaltnis zur
Gesamtpixelzahl gesetzt werden. Auf diese Weise erhélt man den prozentualen Anteil der
Flache, auf welcher der jeweilige Druck herrscht. Danach werden die Einzelbilder zur

qualitativen Interpretation der Druckverteilung zusammengesetzt.

Da durch die insgesamt 6 aufeinander geschichteten Folien die Druckverteilung beeinflusst
wird, werden Vorversuche im Rahmen einer Masterarbeit im Forschungszentrum Jilich
durchgefiihrt, um das bestmégliche Ergebnis zu erzielen [104]. In Abbildung 24 ist zu sehen,
dass die Druckverteilungen der LW- und LLLW-Folien, sofern sie einzeln verwendet werden
(rechte Spalte), von den Druckverteilungen der Kombinationen abweichen. Werden die Folien
jedoch in direktem Kontakt mit dem Flowfield verwendet, weichen die Druckverteilungen
nicht von der Einzelverwendung ab. Da die LW-Folie einen deutlich héheren Druckbereich
abdeckt (2,5 - 10 MPa) als die LLLW-Folie (0,2 - 0,6 MPa) und die feine Aufldsung dieses
niedrigen Druckbereichs nicht entscheidend ist, wird die LW-Folie in den spateren Versuchen
in direkten Kontakt mit dem Flowfield gebracht (linke Anordnung).



3 Methodenentwicklung und verwendete Materialien 51

T flowfield IFFFET W Flowfield MR T W Flowfield

| —— L,V =11\
I LW e LW T einzeln
I LW | — A1

e Unterlage S Unterlage s Unterlage
(N/mm?)

LW

|| -]

N
)

LLw

|| -] -

o
o w

,_
=
s
||

—_

N
)

Abbildung 24:  Einfluss der Reihenfolge der Druckmessfolien bei Kombination

Damit sind die Grundlagen zur Erfassung und detaillierten Auswertung der
Druckverteilungen  geschaffen.  Um  aber die  Auswirkungen  verschiedener
Flowfield-Geometrien auf die Druckverteilung und die Kontaktwiderstande untersuchen zu
kénnen, werden noch spezielle Proben mit verschiedenen Geometrien benétigt. Die

Herstellung dieser wird daher im néchsten Kapitel erlautert.

3.4.2  Probenherstellung

Herkdmmlicherweise werden entweder graphitische oder metallische Flowfield-Platten
verwendet. Der mechanisch groBte Unterschied dieser beiden Flowfield-Typen liegt darin,
dass graphitische Flowfields durch Frasen von Kandlen in mehrere Millimeter dicke
Graphit-Komposit-Platten hergestellt werden [105-107], wéhrend metallische Flowfields aus
diinnen, nur wenige Zehntelmillimeter dicken Metallbdgen tiefgezogen werden [108-110].
Daraus ergibt sich eine rechteckige, scharfkantige Kanal-Steg-Struktur flir die graphitischen

Flowfields und eine herstellungsbedingt abgerundete Kontur fiir metallische Flowfields. Um
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festzustellen, in wie weit die abgerundeten Kanten der Stege der metallischen Flowfields die
Druckverteilung und den Kontaktwiderstand beeinflussen, sollen tiefgezogene metallische

Bleche mit unterschiedlichen Radien an den Stegen hergestellt werden.

Dazu muss zunéchst eine Tiefziehvorrichtung konstruiert werden (siehe Abbildung 25).
Diese beinhaltet eine Grundplatte, welche den unteren Stempel trdgt, und eine obere
Verfahrplatte die den oberen Stempel tragt. Um wéhrend des Tiefziehprozesses Falten 1., 2.
und 3. Art zu vermeiden wird eine weitere Platte integriert, welche den Niederhalter trégt
([111], S. 289 ff.). Dieser hélt den AuRRenbereich nieder, so dass dieser keine Wellen schlagt.
Gleichzeitig darf der AuBenbereich nicht zu stark fixiert werden, da von dort Material in
Richtung Mitte des Blechs nachflieBen muss. Kann nicht genug Material nachflieRen, reifit
das Blech im Umformbereich und das Bauteil wird unbrauchbar. Zur Anpassung der
Niederhaltekraft sieht die Konstruktion insgesamt 12 Steckplatze fiir Federn zwischen der
oberen Verfahrplatte und der Niederhalteplatte vor. Diese Federn werden wahrend des
Tiefziehvorgangs 5 mm zusammengedriickt. Zusammen mit den jeweiligen Federraten ergibt
sich die Niederhaltekraft. Durch eine passende Wahl an Werkzeugfedern mit verschiedenen

Federraten kann die Tiefziehkraft so auf den jeweiligen Prozess angepasst werden.

Zwischen dem oberen und unteren Stempel muss sich ein sogenannter FlieRspalt befinden.
Dieser dient dazu, dass das Material wahrend der Verformung nachfliefen kann und nicht zu
stark an den Oberflachen der Tiefziehstempel reibt. In diesem Fall ist das Material 0,2 mm
dick, so dass ein FlieRspalt von etwa 0,05 mm gewahlt wird. Dies fiihrt dazu, dass die obere
und untere Platte absolut prazise aufeinander gefuihrt werden miissen, da bei einem Versatz
von nur 50 um die Stempel zusammen mit dem Tiefziehmaterial auf Block gehen wiirden und
der FlieRspalt nicht mehr vorhanden ware. Daher wird als Basis fur die Konstruktion ein
Gestell der Firma Strack Norma GmbH, Deutschland verwendet. So kann eine
Fuhrungstoleranz der Grundplatten von 5 bis 12 um in Kombination mit Fihrungsbuchsen der

Klasse A mit einem Durchmesser von 24 mm gewahrleistet werden ([112], S. 4.75).
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Abbildung 25:  Foto der Tiefziehvorrichtung zur Herstellung von metallischen Flowfields
(Copyright: Forschungszentrum Jilich GmbH)

Bei der Konstruktion der Stempel/Tiefziehwerkzeuge wird sich an der Kanal-Steg-Geometrie
des bereits erwdhnten RoBiPo-Designs [88] orientiert (siehe Abbildung 26). Dazu wird
versucht, eine Kanalbreite von etwa 1 mm und eine Kanaltiefe von ebenfalls etwa 1 mm zu
erreichen. Aufgrund herstellungstechnischer Limitierungen durch das Tiefziehverfahren ist
ein Kanal mit 1,5mm Breite (maximaler Breite) und 0,7 mm Tiefe ein akzeptabler
Kompromiss, liegt damit nah genug an der Zielgeometrie und ist durch die schragen Wéande
des Kanals noch sehr gut herstellbar.
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Abbildung 26:  Kanal-Steg-Geometrie RoBiPo-Design

Zur Herstellung verschiedener metallischer Flowfield-Proben werden Stempel mit

0 bis 0,5 mm Eckenradius hergestellt.
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Abbildung 27:  Stempel-Geometrien zur Herstellung metallischer  Flowfield-Proben  mit
verschiedenen Stegkanten-Radien
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Fur die Durchfilhrung des Tiefziehprozesses mussen die Parameter Tiefziehkraft,
Niederhaltekraft und die Schmierung der Oberflachen richtig eingestellt werden, um ein
einwandfreies tiefgezogenes Blech zu erhalten. Diese Parameter wurden in Zusammenarbeit
mit einem Studenten im Rahmen dieser Dissertation ermittelt [113]. Durch Tiefzieh-Versuche
mit einer idealisierten kreisrunden Kanalgeometrie ergibt sich eine Tiefziehkraft von 110 N
pro Millimeter Kanallange (110 N/lkana) bei einer Niederhaltekraft des Randbereichs von
0,5 MPa. Die Verwendung von Tiefzieh-Ol zur Verbesserung des Materialflusses unter dem
Niederhalter ist bei dieser simplen Kanalgeometrie nicht von Noéten. Mithilfe dieses Wertes
kénnen fiir andere Tiefzieh-Geometrien Richtwerte fur die Kréfte errechnet werden, welche
dann durch weitere Tiefzieh-Versuche optimiert werden kdnnen. Die Richtwerte wurden
durch die Herstellung eines funktionsfahigen Flowfields mit einer aktiven Flache von
50x50 mm verifiziert und bedurften keiner Korrektur. Die dazu benétigten Tiefziehwerkzeuge
wurden in Zusammenarbeit mit einem Masteranden entwickelt [114]. Bilder und
Konstruktionszeichnungen zu dem funktionsfahigen metallischen Flowfield sowie die

Abbildungen der bendtigten Werkzeuge befinden sich im Anhang auf der Seite 155 ff.

Mit der Tiefziehvorrichtung kdnnen nun 16x16 mm grofe Flowfield-Proben mit
verschiedenen Stegkanten-Radien hergestellt werden. Diese dienen spater bei der
Untersuchung des Einflusses des Stegkanten-Radius auf den Kontaktwiderstand und die
lokalen Druckverteilungen als Proben. Alle Konstruktionszeichnungen beziglich der

Tiefziehvorrichtung befinden sich im Anhang Seite 143 ff.

Um auch die globalen Druckverteilungen tber der gesamten aktiven Flache untersuchen zu
kénnen, werden im folgenden Kapitel die verwendeten Short-Stacks vorgestellt, an welchen

die Druckverteilungen ermittelt werden.

3.4.3  Getestete Short-Stacks

Das aktuell am Institut verwendete Stack-Design ist aufgebaut aus flachen
Aluminium-Endplatten welche rundum mit 16 Stiick M6-Schrauben miteinander verschraubt
werden. Auf die Endplatte wird eine Gummimatte zur elektrischen Isolation der Endplatten
aufgelegt, der die Stromabnehmerplatten aus vergoldetem Edelstahl folgen. Auf der
Stromabnehmerplatte ist im Falle von metallischen Flowfields bereits ein Flowfield

aufgeschweillt. Bei graphitischen Flowfields wird eine Flowfield-Platte aufgelegt. Darauf
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folgt ein Rahmen aus glasfaserverstarktem Kunststoff (GFK) der eine Aussparung fir die
GDL besitzt. Die Rahmenhdhe muss dabei auf die verwendete GDL angepasst werden. Die
Abdichtung zwischen Flowfield und Rahmen wird durch eine Dichtnaht aus Scrintec
Hochtemperatur-Silikon Gbernommen, die in eine dafiir vorgesehene Nut im Flowfield von
einem Dispenser fllssig aufgetragen wird. Auf den Rahmen wird anschlieRend die CCM mit
eigenem Rahmen (Subgasket) aufgelegt, welcher gleichzeitig die Dichtungsfunktion
tbernimmt. Darauf folgt wieder ein GFK-Rahmen mit eingelegter GDL. Die néchste Schicht
stellt die Bipolarplatte dar. Sie besitzt auf beiden Seiten ein Flowfield und tragt innerhalb der
Platte die Kanale zur KihImittelfuhrung. Im graphitischen Aufbau besteht die Bipolarplatte
aus zwei einzelnen Flowfield-Platten, wobei eine der Platten auf der Rickseite die
eingefrésten Kuhlmittelkandle tragt. Auch hier kommt zur Abdichtung eine Scrintec-Naht
zum Einsatz. Im metallischen Aufbau bestehen die beiden Flowfields aus tiefgezogenen
Halbschalen, welche miteinander verschweillt werden [88]. Der sich ergebende

Zwischenraum der Negativ-Formen des Flowfields wird dabei zur Kiihimittelfihrung genutzt.

Exemplarisch ist in Abbildung 28 der Aufbau des metallischen Stacks dargestellt. Im Anhang

auf Seite 157 befindet sich eine Darstellung mit graphitischen Flowfields.
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Abbildung 28:  RoBiPo-Stackdesign mit metallischen Bipolarplatten

Fur die spéter verwendeten Short-Stacks werden mehrere dieser Wiederholeinheiten zu einem
5-Zellen-Stack zusammengebaut. Durch Assemblierungshilfen, an die die Komponenten
angelegt werden, wird eine prazise Ausrichtung der Schichtkomponenten erreicht. Die
Schrauben werden Uber Kreuz in einem ersten Schritt mit 2 Nm angezogen, danach mit 4 Nm

und anschlieRend auf 6 Nm angezogen.

Damit sind an dieser Stelle die Grundlagen, der Stand der Technik, die Methoden und die
verwendeten Materialien, die als Basis fur den Ergebnisteil dieser Arbeit dienen, gelegt und es

kann im folgenden Kapitel mit der Darstellung der erzielten Ergebnisse begonnen werden.






4 Ergebnisse 59

4 Ergebnisse

Die in diesem Kapitel dargestellten Ergebnisse beziehen sich auf die offengebliebenen
Fragestellungen der Literaturrecherche aus Kapitel 2. Dabei wird geklart, wie sich aktuell
gebrdauchliche GDL-Materialien mechanisch verhalten - bestehen dabei Zeit-, Feuchte- oder
Temperaturabhangigkeiten und liegen diese Verhaltensweisen in Strukturveranderungen
begrindet. Weiter wird untersucht, welchen Einfluss diese Verdnderungen auf
betriebsrelevante Eigenschaften der GDL wie den Ohm’schen Widerstand oder den
Massentransportwiderstand besitzen. Fir die praktische Anwendung werden die optimalen
Anpressdriicke flr drei haufig verwendete GDL-Materialien genau bestimmt und der
ermittelte optimale durchschnittliche Anpressdruck auf der aktiven Flache kritisch mit den
tatséchlich lokal herrschenden Driicken unter Kanal und Steg verglichen. Zur besseren
Vergleichbarkeit und Anwendbarkeit der Erkenntnisse zum optimalen Anpressdruck wird der
Fokus auf verschiedene Stack-Konzepte erweitert und auftretende Probleme durch die
Hochskalierung der Einzel-Testzelle auf StackgroRe untersucht. Dabei werden RichtgroRen
entwickelt, die eine Abschatzung des optimalen Anpressdrucks fiir andere Zell- und

Stackdesigns zulassen.

4.1 GDL-Materialien unter Druckbeanspruchung:
Spannungs-Stauchungs-Diagramme

GDL-Materialien werden bei der Assemblierung teilweise mehrfach, mindestens aber einmal
komprimiert. Dazu kommen weitere Komprimierungszyklen durch das An- und Abschwellen
der Membran und der Warmeausdehnung wéhrend des dynamischen Betriebs der
Brennstoffzelle. Daher wird im ersten Unterkapitel auf die Abhangigkeit der VVerformung und
der Steifigkeit der GDL-Materialien von den Lastzyklen eingegangen. Die Ergebnisse aus

Kapitel 4.1 sind hauptsachlich in Zusammenarbeit mit einem Masteranden entstanden [104].

4,11  Lastzyklen

Der einfachste Fall ist, dass das GDL-Material einmal komprimiert wird. Einige Hersteller
von GDL-Materialien geben dabei Richtwerte von zum Beispiel 20 % Komprimierung der
GDL als optimalen Betriebspunkt der Zelle an. Wird also die Zelle oder der Stack um 20 %

bei der Assemblierung komprimiert, bedeutet das noch nicht zwangslaufig, dass auch die
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GDL 20 % komprimiert wird, da die Steifigkeit der restlichen Komponenten nicht der der
GDL entspricht und haufig sogar unbekannt ist. Sollen zur Bestimmung des optimalen
Anpressdrucks noch Ergebnisse aus der Literatur zum optimalen Anpressdruck mit einer
Anpressdruckangabe in MPa hinzugezogen werden, oder der Anpressdruck aufgrund der
verwendeten Schraubendrehmomente durch Druckmessfolien Uberpriift werden, muss ein
Diagramm herangezogen werden, durch welches die prozentuale Komprimierung einem

Druck zugeordnet werden kann und umgekehrt (siehe Abbildung 29).
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Abbildung 29:  Einmalige Kompression der GDL-Materialien SGL 29BC, Freudenberg H2315 C2
und Toray TGP-H 060 (mit t =Verformung der GDL und to= Anfangsdicke der
GDL)
Mithilfe dieser Graphen kann die Herstellerangabe von einer geforderten Kompression von
20 % in einen Anpressdruck Ubersetzt werden, der anschlieRend mittels einer Presse bei der
Assemblierung auf die Zelle aufgebracht oder mittels Druckmessfolien eingestellt werden
kann. Dartber hinaus kdénnen Angaben zum optimalen Anpressdruck in Komprimierungen
Ubersetzt werden. Fiur das Freudenberg-Material ergibt sich fir eine Komprimierung von
20 % ein Anpressdruck von 1,5 MPa, flr das Toray-Material etwa 1,3 MPa und fir das
SGL-Material etwa 0,8 MPa.
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Zu sehen in Abbildung 29 ist auch, dass sich die Freudenberg-GDL (Vlies mit MPL) mit nur
24 % maximaler Verformung bei 2,5 MPa am Steifsten verhélt, gefolgt von der Toray-GDL
(Papier ohne MPL) mit 28 % und der SGL-GDL (Papier mit MPL) mit 37 %. Die bleibenden,
plastischen Verformungen ordnen sich etwas anders. Hier erleidet die Toray-GDL mit 9 % die
geringste plastische Verformung, gefolgt von der Freudenberg-GDL mit 12 %. Die SGL-GDL

erleidet deutliche héhere plastische Verformungen von Uber 25 %.

Anhand der plastischen Verformungen wird klar, dass der erste Lastzyklus von den
darauffolgenden abweichen muss. Daher werden an diese Untersuchungen weitere

Messungen mit 5 aufeinanderfolgenden Kompressionen von 0 bis 2,5 MPa angeschlossen.

In Abbildung 30 ist das GDL-Material mit der groiten plastischen Verformung dargestellt
(SGL 29BC). Hier ist zu sehen, dass der erste Lastzyklus die grote Diskrepanz aufgrund der
plastischen Verformung von rund 25 % aufbaut, wahrend die 4 nachfolgenden Lastzyklen
lediglich eine weitere plastische Verformung von insgesamt 3 % hervorrufen. Dabei ist der
Trend zu beobachten, dass mit jedem Lastzyklus der Zuwachs der plastischen Verformung

kleiner wird, nach 5 Zyklen jedoch noch nicht génzlich verschwunden sind.
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Abbildung 30: 5 Kompressionszyklen des SGL 29BC GDL-Materials

Die GDL-Materialien Freudenberg H2315 C2 und Toray TGP-H 060 zeigen das gleiche

Verhalten, wobei die erreichten maximalen plastischen Verformungen fir die
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Freudenberg-GDL mit 13 % und fiir die Toray-GDL mit 11 % deutlich geringer ausfallen. Die

Diagramme dazu befinden sich im Anhang auf Seite 159.

Bis zum finften Kompressionszyklus wird der mit jedem Zyklus hinzukommende Anteil
plastischer Verformung zwar geringer, ist aber noch nicht Null. Tatséchlich aber werden eine
Brennstoffzelle und deren Komponenten in der Regel nicht haufiger als funfmal komprimiert
wahrend der Assemblierung, so dass 5 Kompressionszyklen von 0 bis 5 MPa und auf 0 MPa
zuriick die Realitat sehr gut abbilden. Jedoch erleiden die Komponenten weitere Lastzyklen
aufgrund des An- und Abschwellens der Membran im realen Betrieb. Daher werden
Messungen, angelehnt an diesen Betrieb, durchgefiihrt, die ausgehend von einem
Assemblierungsdruck von 2,5 MPa als Basisdruck 3000 Druckerhéhungen um 0,5 MPa (Wert
aus [26]) auf die GDL-Materialien aufgeben, welche das An- und Abschwellen der Membran
simulieren. Die Zykluszeit fur die Belastung und Entlastung zusammen betragt dabei 30 s.
Die Ergebnisgraphen sind in Abbildung 31 dargestellt. Durch sie wird deutlich, dass wahrend
der ersten etwa 1000 Lastzyklen je nach Material, mit jedem Lastzyklus etwas mehr
plastische Verformung zur bereits erlittenen hinzukommen. Das Toray TGP-H 060 erreicht
seinen Grenzwert fir die plastische Verformung von 37,2 % (bei 3,0 MPa) bereits nach
weniger als 1000 Lastzyklen, das Freudenberg H2315 C2 benétigt etwa 1100 Lastzyklen um
eine konstante Verformung von 33,3 % zu erreichen und das SGL 29BC GDL-Material
scheint auch nach Uber 2500 Lastzyklen noch kein absolut konstantes Materialverhalten zu
zeigen und erreicht etwa 45,8 % Verformung. Das Wellenprofil kann vernachléassigt werden,
da dieses aufgrund der sensibel ansprechenden optischen Sensoren zwar erfasst wird, mit
einer entsprechenden Verformung von nur etwa 0,2 um aber sehr gering ist, und nicht auf
tatsachlich stattfindende mechanische Verformungen zuriickgefiihrt werden kann. Unter
Berticksichtigung der y-Achsen-Skalierung wird in Abbildung 31 d) deutlich, dass der Effekt
der Annéherung an einen Grenzwert wahrend der ersten 1000 Lastzyklen jedoch sehr gering
ist. Werden die ersten 10 bis 20 Zyklen auBer Acht gelassen, ergibt sich lediglich eine weitere
Kompression der GDL-Materialien um rund 5 % wéhrend der nachsten 1000 Zyklen. Fir die
meisten Anwendungen kann daher die Dickenénderung der GDL-Materialien nach den ersten
10 bis 20 Zyklen vernachlassigt werden. Ein anndhernd konstantes Materialverhalten stellt
sich ein. Fir den realen Stack bedeutet das, dass der Stack durch die ersten Zyklischen
Belastungen an Vorspannung verliert und der Anpressdruck, der bei der Assemblierung

eingestellt wurde, nicht gehalten werden kann. Ob ein Nachziehen des Stacks nach einer
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gewissen Zeit, oder eine Vorkomprimierung des GDL-Materials zur Erlangung konstanten

Materialverhaltens von Vorteil ist, ist noch nicht geklart.
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Abbildung 31:  GDL-Materialien unter 3000 schwingenden Lastzyklen von 2,5 bis 3,0 MPa - a)
SGL 29BC b) Toray TGP-H 060 ¢) Freudenberg H2315 C2
d) Freudenberg H2315 C2 mit gednderter y-Achsen-Skalierung

Die Ergebnisse zeigen, dass sich gerade der erste Lastzyklus deutlich von allen darauf

folgenden Lastzyklen unterscheidet. Ist ein konstantes Materialverhalten der GDL-Materialien

von Noten, muss das Material vorkomprimiert werden.

Da die GDL-Materialien nicht ausschlieBlich aus Kohlenstoff bestehen, sondern aufgrund der
MPL, des Binders und der Hydrophobierung bzw. Hydrophilisierung Anteile an Polymeren
besitzen, werden in den n&chsten Kapiteln die Zeit-, Feuchtigkeit- und

Temperaturabhdngigkeit der mechanischen Eigenschaften tiberprift.
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412  Zeitabhéngigkeit

Da die GDL-Materialien zu gewissen Teilen aus Polymeren bestehen, die zum Kriechen
neigen, wird in den Versuchen nach einer Druckaufbringung von 2,5 MPa die Haltezeit des
Drucks variiert und der Druck dabei im ersten Versuchsteil umgehend wieder abgebaut, im
Zweiten 10s gehalten und im Dritten 30s gehalten um danach wieder auf 0 MPa
zuriickzufahren. Dieser Zyklus wird fiinfmal durchlaufen. Exemplarisch fir alle drei
GDL-Materialien sind in Abbildung 32 die Messungen fiir das Freudenberg-Material zu
sehen. Fur Polymere ist eine hohere Deformation bei héherer Belastungsdauer zu erwarten
([115] Seite 94 ff.). Die Deformation nimmt jedoch nicht mit hoherer Belastungsdauer zu,
sondern bleibt im Bereich von 59 bis 62 um. Damit liegt die Variation innerhalb des
Messfehlers der Universalprifmaschine und es kann kein Einfluss der Belastungsdauer unter
diesen Versuchsparametern festgestellt werden. Die Messungen zum Material von Toray und
SGL befinden sich im Anhang auf Seite 160 f. und lassen ebenfalls nicht auf eine

Zeitabhéngigkeit schlieRlen.
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Abbildung 32:  Belastungszeit-Variation Freudenberg H2315C2 - Haltedauer der Last von
2,5 MPa fiir a) 0 Sekunden b) 10 Sekunden c) 30 Sekunden
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Eine weitere zeitabh&ngige GroRe ist die Belastungsgeschwindigkeit. Um deren Einfluss
festzustellen, werden die GDL-Proben mit einem Druck von 2,5 MPa (entspricht etwa 700 N)
belastet wahrend die Belastungsgeschwindigkeit zur Aufbringung des Drucks zwischen
0,1 N/s und 90 N/s variiert wird. Auch hier ist keine eindeutige Abhé&ngigkeit des
mechanischen Verhaltens der GDL-Materialien von der Belastungsgeschwindigkeit zu
erkennen (siehe Abbildung 33).
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Abbildung 33:  Belastungsgeschwindigkeit-Variation von 0,1N/s bis 90N/s fur die
GDL-Materialien a) SGL 29BC b) Toray TGP-H 060 c) Freudenberg H2315 C2
Neben zeitlichen Abhéngigkeiten konnen die mechanischen Eigenschaften von Polymeren
auch aufgrund von Umgebungsbedingungen variieren. Daher wird im nédchsten Kapitel die
Feuchteabhéngigkeit der mechanischen Eigenschaften der GDL-Materialien Uberprift, da

diese im Betrieb einer Niedertemperatur PEM mit flissigem Wasser in Kontakt stehen.
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4.1.3  Feuchtigkeitsabhé&ngigkeit

In einer PEM-Brennstoffzelle herrschen fiir gewdhnlich 30 bis 100 % relative Feuchte der
Versorgungsgase und je nach Betriebspunkt kann fllssiges Wasser in den Kanélen und der
GDL vorhanden sein. Daher werden die GDL-Materialien nach einem Wasserbad einer
Komprimierung mit 2,5 MPa unterzogen und mit den Messungen im trockenen Zustand
verglichen. Hier wird aus Abbildung 34 Klar, dass keines der drei gemessenen
GDL-Materialien signifikant mit veranderten mechanischen Eigenschaften auf die

Behandlung mit Wasser reagiert.
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Abbildung 34:  Feuchtigkeitseinfluss auf die GDL-Materialien a) SGL 29BC b) Toray TGP-H 060
¢) Freudenberg H2315 C2

Eine Abhéngigkeit der mechanischen Eigenschaften der GDL-Materialien von Belastungszeit,

Belastungsgeschwindigkeit und Feuchte kann durch die Versuche nicht festgestellt werden.

Sollen die Ergebnisse zur Zyklenabhéngigkeit aber mit Literaturwerten vergleichen werden,

stellt sich das Problem, dass diese haufig mit aufeinandergestapelten Proben ermittelt werden,

um die Messungenauigkeiten zu relativieren/verkleinern. Um zu kléren, ob dieses
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Aufeinanderstapeln der Proben die Ergebnisse verfalscht, werden im Folgenden einige der

Versuche mit bis zu funf aufeinandergestapelten Proben wiederholt.

4.1.4  Einflusse bei der Verwendung mehrerer, aufeinandergestapelter GDL-Proben

In der Literatur werden bei solchen Kompressionsversuchen haufig mehrere,
aufeinandergestapelte GDL-Proben fiir die Versuche verwendet, um die Probenverformung zu
vervielfachen und damit die Messgenauigkeit zu erhéhen. Aufgrund der Stapelung der Proben
kann es jedoch zu ungewollten Interaktionen der Kontaktflachen der GDL-Materialien
kommen, die das Ergebnis verfalschen kénnen. Daher werden fir diesen Versuch zunéchst
einzelne GDL-Proben und dann Stapel von 2, 3 und 5 GDL-Proben Kompressionsversuchen
unterzogen. In Abbildung 35 ist zu sehen, dass die Messung der einzelnen Probe in allen drei
Fallen etwa 2 bis 3 % mehr Verformung ergibt, als bei aufeinandergestapelten Proben. Diese
relativ geringe Abweichung I&sst einen Trend erahnen, ist aber mit ihrer GréRenordnung nur
ganz knapp oberhalb der Messtoleranz von 5 um (2 - 3 % entsprechen 4 - 7 um). Daher kann
keine eindeutige Aussage dariiber getroffen werden, ob die Stapelung der Proben die

Ergebnisse tatsachlich verfalschen.
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Abbildung 35:  Einfluss der aufeinandergestapelten Probenanzahl

Werden also Messwerte einzelner Proben mit Messwerten, die mit aufeinandergestapelten
Proben ermittelt wurden, mit der Literatur verglichen, sollten diese Abweichungen im
Hinterkopf behalten werden und ggf. mit einem optimierten Versuchsaufbau Uberprift
werden.

Bis hierhin kénnen mit den gewahlten Versuchsparametern keine Zeitabhéngigkeiten der
mechanischen Eigenschaften, keine Feuchtigkeitsabhéngigkeiten und nur geringe Einfliisse
der gestapelten Probenanzahl ausgemacht werden. Es kann aber sehr wohl eine deutliche
Abhangigkeit der Lastzyklen bzw. Lasthistorie festgestellt werden. Dies bedeutet, dass bei
einer mechanischen Belastung irreversible Veranderungen der GDL-Eigenschaften auftreten,

die es im néchsten Kapitel ndher zu betrachten gilt.

4.2 Einfluss der Mechanik auf charakteristische Eigenschaften der GDL

Durch eine mechanische Belastung der GDL-Materialien treten irreversible, plastische
Verformungen im Material auf. Da die Strukturen der einzelnen GDL-Materialien sehr

unterschiedlich sind, wird nun untersucht, inwieweit die jeweiligen Veranderungen des
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mechanischen Verhaltens auf Strukturdnderungen zurickzufithren sind und ob diese
Veréanderungen auch Einfluss auf fiir den Brennstoffzellenbetrieb entscheidende Grolken wie

den Massentransportwiderstand und den Ohm’schen Widerstand besitzen.

421  Bruchmechanik

Zur Visualisierung der Struktur werden zundchst REM-Aufnahmen der unbelasteten
GDL-Materialien erstellt. Danach werden die Proben in einer hydraulischen Presse mit 2, 4
und 6 MPa fiir 10s flachig belastet und nach jeder Druckstufe REM-Aufnahmen der

Oberflachenstruktur gemacht.

In Abbildung 36 sind die Aufnahmen des Freudenberg H2315 C2 GDL-Materials dargestellt.
Wird zuerst das Bild nach 6 MPa betrachtet, sind deutlich Dellen in den Faseroberflachen zu
sehen, welche sich bereits auf den Bildern nach 4 und 2 MPa abzuzeichnen beginnen. Das
Bild ohne vorherige Last dient als Vergleich und zeigt nur sehr vereinzelt Dellen in den
Fasern, die mdglicherweise bereits im Herstellungsprozess oder durch die Handhabung
entstanden sind. Die Fasern bleiben aber intakt und brechen grundsatzlich nicht durch die

Druckbelastung.
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Abbildung 36: REM-Aufnahmen  des  Freudenberg H2315C2  GDL-Materials  nach
Druckbelastung (adaptiert nach [84])

In Abbildung 37 sind die REM-Aufnahmen des Toray TGP-H 060 GDL-Materials zu sehen.
Hier zeigt sich ein deutlich anderes Bild. Beginnend mit dem Bild nach 6 MPa sind grole
Bereiche mit gebrochenen Fasern und bruchigem Bindermaterial zu sehen. Es scheint, als sei
fast jede Faser gebrochen. Nach 4 MPa sind die zerstorten Bereiche deutlich kleiner, aber
auch hier sind einige Fasern bereits gebrochen. Die Binderbereiche scheinen unversehrt. Ein
Druck von 2 MPa schadigt die Faserstruktur noch nicht und lasst das Material unversehrt wie
vor der Belastung erscheinen. Es l&sst sich festhalten, dass die Fasern des Toray-GDL-Papiers

zwischen 2 und 4 MPa beginnen zu brechen.
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Abbildung 37:  REM-Aufnahmen des Toray TGP-H 060 GDL-Materials nach Druckbelastung
(adaptiert nach [84])

Das SGL 29BC GDL-Material zeigte bei den Komprimierungsversuchen die gréBten
plastischen Verformungen. Sowohl die Faserstruktur als auch die Binderbereiche scheinen
aber auch nach einer Druckbelastung von 6 MPa unversehrt (Abbildung 38). Oberflachlich
l&sst sich keine Veranderung aus diesen 2D Bildern erkennen.
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R

Abbildung 38:  REM-Aufnahmen des SGL 29BC GDL-Materials nach Druckbelastung (adaptiert
nach [84])

Da nur das Toray GDL-Material deutliche Veranderungen bzw. Schadigungen der Struktur

auf den REM-Bildern erkennen l&sst, werden zur zusatzlichen Untersuchung der 3D-Struktur

Nano-CT Aufnahmen erstellt, die Aufschluss (ber die raumliche Veranderung der

GDL-Materialien nach einer Kompression zulassen. Diese Aufnahmen wurden in

Zusammenarbeit mit einem Bacheloranden erstellt [116].

Fir die Nano-CT Aufnahmen werden die Proben diesmal vor der Bildaufnahme nicht flachig,
sondern mit einer Flowfield-Struktur mit 1 mm breiten Kandlen und Stegen belastet. Der
Druck unter den Stegen liegt dabei bei 3 und 5 MPa. Wahrend der Messung werden die
Proben nicht mit Druck beaufschlagt.

In Abbildung 39 ist fur das SGL-Material nach 3 MPa eine deutliche Komprimierung der
GDL in dem Bereich zu sehen, in dem zuvor der Steg die GDL zusammengedriickt hat. Eine
Erhdhung des Drucks auf 5 MPa verstérkt den Effekt und fiihrt sogar an einigen wenigen
Stellen zu Faserbrichen, deren Bruchenden in den Kanalbereich hineinragen. Hier I&sst sich

ein proportionales Verhalten zwischen Dickenanderung und Druck feststellen.
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SGL 29BC

Abbildung 39:  Nano-CT Aufnahmen der SGL 29BC GDL unbelastet und nach Belastung durch
eine Flowfield-Struktur mit 3 und 5 MPa unter dem Steg (adaptiert nach [84])

Sowohl das Toray- als auch das Freudenberg-Material zeigen keine deutlichen Spuren durch

die Komprimierung mit der Flowfield-Struktur (siehe Abbildung 40).

Toray TGP-H 060 Freudenberg H2315 C2

3 MPa

5 MPa

Abbildung 40:  Nano-CT Aufnahmen der Toray und Freudenberg GDL unbelastet und nach
Belastung durch eine Flowfield-Struktur mit 3 und 5MPa unter dem Steg
(adaptiert nach [84])

Die gezeigten Bildaufnahmen der GDL-Materialien nach Krafteinwirkung lassen darauf

schlielen, dass durch die vorhandenen Strukturdnderungen, wie zum Beispiel gebrochene
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Fasern und Dickendnderungen der Materialien, die Porositit und damit die
Massentransportwiderstdnde beeintrachtigt werden. Daher wird im folgenden Kapitel der

Einfluss der mechanischen Belastung auf den Massentransportwiderstand untersucht.

4.2.2  Massentransportwiderstand

Der Massentransport der GDL spielt in  hoheren  Stromdichteregionen  der
PEM-Brennstoffzelle eine entscheidende Rolle. Daher wird in diesem Kapitel die
Through-Plane-Permeabilitdt nach vorangegangener Druckbelastung der Materialien
untersucht. Um allein den Einfluss der Faserstrukturveranderungen aufgrund von
mechanischer Belastung sichtbar zu machen, werden die GDL-Proben hier ohne MPL
verwendet. Dazu wird dieselbe Probe zundchst ohne vorherige Belastung in einem
Gurley-Densometer vermessen. AnschlieBend wird die Probe in 2 MPa Schritten mit bis zu
10 MPa fiir 10 s flachig belastet. Nach jeder Druckstufe wird die Gurleyzahl erneut erfasst.
Zur besseren Vergleichbarkeit wird die Gurleyzahl in die Permeabilitdt umgerechnet und auf

die Anfangspermeabilitat normiert.

Typische Ausgangswerte fiir die Permeabilititen der unbelasteten GDLs sind fiir das
SGL 29BA Material etwa 27,5 um?, fir das Toray TGP-H 060 etwa 7,8 um2 und fir das
Freudenberg H2315 6,7 um2. Dabei féllt auf, dass die Permeabilitdit des SGL-Materials
deutlich Uber denen, der anderen beiden GDLs liegt. Dies ist allerdings im Betrieb, bei dem
zusétzlich eine MPL vorhanden ist, nicht zwingend der Fall, da die MPL des SGL-Materials
erheblich in die Gesamtstruktur dieser GDL eingreift. Starker als dies bei den anderen beiden
Materialien der Fall ist. In diesem Kapitel soll sich aber auf die Faserstruktur der
GDL-Materialien konzentriert werden, so dass der Einfluss der MPL zun&chst aulenvor

gelassen wird.

In Abbildung 41 ist zu sehen, dass die Freudenberg-GDL keine bleibende Verénderung der
Permeabilitat aufgrund der vorangegangenen Belastung bis 10 MPa erfahrt. Die Permeabilitét
der Toray-GDL ist dagegen irreversibel verringert und zeigt einen progressiven Verlauf bis
zur maximalen Belastung. Die Permeabilitat sinkt um etwa 8 % bei einer vorherigen
Belastung von 6 MPa. 6 MPa entsprechen dabei in etwa den Belastungen, die die
GDL-Materialien in einer laufenden Brennstoffzelle stellenweise erleiden. Die SGL-GDL

reagiert noch deutlicher auf die Belastung und erleidet eine Verringerung der Permeabilitét
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von uber 20 % bei einer Belastung von 6 MPa vor der Messung. Sie zeigt jedoch einen

degressiven Verlauf der Permeabilitatsverringerung.
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Abbildung 41:  Permeabilititen der GDL-Materialien nach vorangegangener Kompression
(adaptiert nach [84])
Die Verhaltensweisen der GDL-Materialien wahrend der Permeabilitdtsmessungen passen
sehr gut zu den Beobachtungen aus den REM-Aufnahmen. Das Freudenberg-Material zeigt
keinerlei Strukturverdnderungen und bleibt auch bei den Permeabilititsmessungen
unbeeinflusst. Die Fasern des Toray-Materials beginnen zwischen 2 und 4 MPa an zu brechen
und deren Bruchenden ragen in die Poren hinein. Dies kann in den Permeabilitdtsmessungen
durch eine verringerte Permeabilitat beobachtet werden. Das SGL-Material reagiert schon auf
geringe mechanische Belastung mit einer Dickendnderung und damit mit einer insgesamt
verringerten Porositét, was sich auch in den Permeabilititsmessungen durch einen erhéhten
Durchflusswiederstand bemerkbar macht. Eine besondere Position nimmt damit das
Freudenberg GDL-Material ein, welches sich génzlich unbeeindruckt von den mechanischen

Belastungen in einer PEM-Brennstoffzelle zeigt.

Ein weiterer Parameter, der durch die Strukturdnderungen aufgrund von mechanischer
Belastung beeinflusst wird, ist der Ohm’sche Widerstand. Dieser wird im folgenden Kapitel

naher untersucht.
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4.2.3  Ohm’scher Widerstand

Der Ohm’sche Widerstand dominiert in der PEM-Brennstoffzelle bei moderaten
Stromdichten. Da dieser unter anderem aus den Kontaktwiderstanden der einzelnen
Schichtkomponenten der Zelle zusammengesetzt ist und diese maRgeblich vom Anpressdruck
der Schichten abhangig ist, wird in diesem Kapitel der Einfluss des Anpressdrucks auf den
Ohm’schen Gesamtwiderstand der GDL-Materialien ermittelt. Dazu werden die Proben, wie
in Methoden-Kapitel beschrieben, zwischen zwei Goldstempel gelegt, mit Druck belastet und
dabei die Spannung gemessen, die benétigt wird, um einen Strom von 1 A durch die Probe
flieRen zu lassen. Der hier gemessene Gesamtwiderstand setzt sich demnach aus zweimal dem
Kontaktwiderstand von GDL und Goldstempel und dem Materialwiderstand der GDL
zusammen. Zum Vergleich werden neben der SGL 29BC, der Toray TGP-H 060 und der
Freudenberg H2315 C2 GDL noch weitere GDL-Materialien mit und ohne MPL vermessen.
Der Kontaktwiderstand wird bei Anpressdriicken von 0,2 bis 6 MPa gemessen, wobei die
Proben vor der ersten Messung fiir 10 s mit 6 MPa vorkomprimiert werden. Dies ist nétig, da
sich der Kontaktwiderstand nach der ersten Kompression um 15 bis 20 % verringert und erst

danach reproduzierbar gemessen werden kann (siehe [5]).

In Abbildung 42 ist das typisch exponentielle Verhalten des Ohm’schen Widerstandes der
GDL-Materialien mit steigendem Anpressdruck zu sehen. Mit steigendem Anpressdruck sinkt
der Gesamtwiderstand und nahert sich langsam einem Grenzwert an. Die GDL-Materialien
der Firmen Freudenberg und SGL zeigen mit einer MPL etwa 15 bis20 % hohere
Widerstande als ohne MPL. Eine wichtige Erkenntnis fur alle GDL-Materialien ist, dass nach
2 MPa der Widerstand der GDL-Materialien bereits auf 40 bis 60 % des Ausgangswertes
gefallen ist, nach 3 MPa sogar auf 30 bis 40 %. Eine weitere Erhéhung des Anpressdrucks

verringert den Widerstand nur noch in geringem MaRe.
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Abbildung 42:  Through-Plane Gesamtwiderstandsmessungen in Abhangigkeit des Anpressdrucks
verschiedener GDL-Materialien mit 36 mm Probendurchmesser bei 1A
Stromstédrke und vorheriger Kompression mit 6 MPa
Nachdem nun die Einflisse der Mechanik auf charakteristische Eigenschaften der
GDL-Materialien, welche allesamt einen Einfluss auf die Leistung einer Brennstoffzelle
besitzen, untersucht wurde, wird im folgenden Kapitel abschlieBend die Leistung einer
PEM-Brennstoffzelle in Abhadngigkeit der Mechanik, also des Anpressdrucks der
Brennstoffzellenkomponenten bestimmt und ein optimaler Anpressdruck fir die jeweiligen
GDL-Materialien ermittelt.

4.3 Leistung einer Einzelzelle unter Variation des Anpressdrucks

Bisher wurden die verschiedenen Parameter, auf die die Mechanik einen Einfluss hat, fiir sich
alleine betrachtet und nur darauf verwiesen, dass diese einen Einfluss auf die Leistung der
Zelle besitzen missen. Da zur Optimierung der einzelnen Parameter teilweise kontrare
Anspriiche an das optimale Arbeitsfenster gestellt werden, soll nun ermittelt werden, wo das

optimale Arbeitsfenster der gesamten Brennstoffzelle mit der jeweiligen GDL liegt. Dazu
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werden drei Brennstoffzellen mit den drei verschiedenen GDL-Materialien von SGL, Toray
und Freudenberg aufgebaut und ausschlieflich deren aktive Flache in der
quickCONNECTfixture der Firma  Baltic Fuel Cells mit  Anpressdriicken  von
0,14 bis 2,79 MPa beaufschlagt. Der Druckbereich wird dabei in 21 Druckstufen unterteilt,
wobei der Druckbereich unterhalb von 0,4 MPa feiner gestaffelt ist. Auf jeder Druckstufe
werden dann mehrere Polarisationskurven aufgenommen und die Durchschnittswerte
ermittelt. Die Polarisationskurven in Génze sind im Anhang ab Seite 161 zu finden.
Stellvertretend fur alle Messungen ist die Standardabweichung bei den Polarisationskurven
mit Freudenberg-GDL auf Seite 163 angetragen. Sie betrégt im Durchschnitt nur etwa 10 mV
und fallt damit gering aus. Zu Beginn wird die jeweilige Zelle mit einem Anpressdruck von
0,6 MPa eingefahren. Danach wird der Anpressdruck auf das Minimum von 0,14 MPa
verringert und von dort der Druck Schrittweise fiir die Messungen erhéht bzw. nach Erreichen

des maximalen Anpressdrucks wieder verringert (Riickweg).

43.1 GDL-Papier mit MPL: SGL 29BC

Die maximale Leistung (aus der Polarisationskurve fiir den jeweiligen Anpressdruck) der
Zelle mit SGL 29BC GDL, dargestellt in Abbildung 43, zeigt ein sehr deutliches Optimum
fur den Anpressdruck in der N&he von 0,5 MPa. Nach dem Optimum fallt die maximale
Leistung anndhernd linear mit steigendem Anpressdruck ab, um gegen Ende des
Druckbereichs bei 2,6 MPa nur noch 88 % der héchsten Leistung zu erreichen. Bei maximaler
Leistung ist das Optimum am stdrksten ausgepragt, ist aber auch bei einer mittleren
Stromstarke von 0,8 A/cm?2 noch deutlich erkennbar. Hier ist der Verlust gegen Ende des
Druckbereichs jedoch nur etwa 7 %. Bei Stromstarken von 0,5 A/cm? und niedriger (siehe
Anhang Seite 161) lasst sich kaum ein Einfluss des Anpressdrucks ausmachen. Nachdem die
Zelle mit dem hochsten Druck beaufschlagt wurde, werden die Polarisationskurven noch
einmal auf allen Druckstufen aufgenommen (,,Rickweg®). Dies dient dem Zweck, evtl.
irreversible Strukturschaden in der GDL, die sich auf die Leistung auswirken, sichtbar zu
machen. Der Leistungseinbruch der Zelle ist im Falle der SGL-GDL nicht reversibel. Die
Zellleistungen auf dem Rickweg (Druckverringerung) liegen deutlich unterhalb denen des
Hinwegs, was darauf schlieBen l&asst, dass die Zelle durch den Anpressdruck mechanische
Schéden erlitten hat. Auch hier kann kein Einfluss bei geringeren Stromdichten erfasst

werden.
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Abbildung 43:  Abhéngigkeit der Leistung einer PEM-Brennstoffzelle mit SGL 29BC GDL vom
Anpressdruck auf der aktiven Flache (adaptiert nach [84])
Das SGL-Material zeigt sich mit seinem sehr schmalen Optimum hinsichtlich der Leistung
sehr sensibel gegeniiber zu niedrigen und zu hohen Anpressdriicken. Es muss also bei diesem
Material sehr genau auf den Anpressdruck bei der Assemblierung der Zelle geachtet werden,
um die beste Performance zu erreichen. Dieses scharfe Optimum fir den Anpressdruck lasst
sich durch die besondere Struktur der SGL-GDL und deren MPL erkléren. Durch
kontinuierliche Verringerung der Dicke/Porositat wird die MPL in die Poren der Faserstruktur
gedriickt und blockiert diese [25]. Zusammen mit den Beobachtungen der irreversiblen
Erhéhung der Massentransportwiderstande erklart dies auch den bleibenden Leistungsverlust
auf dem Ruckweg. Im Detail werden die Zusammenhénge noch einmal in der Diskussion in

Kapitel 5 aufbereitet.

4.3.2  GDL-Papier ohne MPL: Toray TGP-H 060

Ahnlich dem SGL-Material verhalt sich die Zelle mit Toray TGP-H 060 GDL. Auch sie bildet
ein deutliches Optimum flr die maximal abrufbare Leistung der Zelle aus in Abhéangigkeit
vom Anpressdruck (siehe Abbildung 44). Dieses ist jedoch deutlich breiter als das der
SGL-Zelle und erstreckt sich von 0,7 bis 1,7 MPa. Oberhalb von 1,7 MPa bricht die Leistung
der Zelle relativ schnell stark ein und verliert innerhalb von 1 bis 2 Druckstufen (etwa

0,2 MPa) mehr als 9 % der Maximalleistung. Danach verliert die Zelle noch weitere 3 % bis
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zum Ende des Druckbereichs. Das Optimum selber kann fir 0,8 A/cm? und weniger nicht
ausgemacht werden, jedoch fiihren zu niedrige Anpressdriicke unterhalb von 0,5 MPa
ebenfalls zu LeistungseinbufRen. Die mechanischen Schadigungen der GDL machen sich beim
Rickweg, &hnlich den SGL-Messungen, nur bei Maximalleistung bemerkbar. Die Leistung
der Zelle bleibt deutlich unterhalb der zuvor auf dem Hinweg erzielten Leistung zurlick und

liegt im Bereich des vorherigen optimalen Anpressdrucks 15 % darunter.
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Abbildung 44:  Abhéngigkeit der Leistung einer PEM-Brennstoffzelle mit Toray TGP-H 060 GDL
vom Anpressdruck auf der aktiven Flache (adaptiert nach [84])
Das Toray-Material zeigt sich demnach deutlich robuster als das SGL-Material, verzeiht aber keine
Driicke Uber 1,7 MPa und reagiert darauf mit bleibenden LeistungseinbufRen. Die Driicke ab denen die
LeistungseinbuBen auftreten decken sich mit den Driicken, bei denen Faserbriiche beobachtet werden
kénnen. Diese fiihren ebenfalls zu erhdhten irreversiblen Massentransportwiderstdnden. Das heifit,
dass nicht wie beim SGL-Material die Poren durch die MPL verschlossen werden, sondern die
Bruchstiicke der Fasern und des Binders die Porositat herabsetzen und zu Leistungseinbriichen fiihren.

Auch an dieser Stelle wird wieder fir eine detaillierte Analyse auf das Diskussionskapitel verwiesen.

4.3.3 GDL-Vlies mit MPL: Freudenberg H2315 C

Das Freudenberg H2315 C2 GDL-Material zeigt sich in den Versuchen am Robustesten
(siehe Abbildung 45). Lediglich unterhalb von 0,6 MPa erzielt die Zelle eine geringere
Leistung. Die gleichbleibend hochste Leistung erreicht die Zelle oberhalb von 0,6 MPa und

behalt diese mit nur geringen Abweichungen von 2 bis 3 % bis zum Ende des Druckbereichs
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von 2,6 MPa bei. Bei den nach jeder Druckerh6hung durchgefiihrten Referenzmessungen bei
0,7 MPa (als Alternative zu den Ruckwegmessungen bei den zuvor beschriebenen
Messungen) konnen dabei keine LeistungseinbuBen verzeichnet werden, so dass davon
ausgegangen werden kann, dass die Struktur des Freudenberg-Materials keinen Schaden
durch die hier vorliegenden Maximaldriicke erleidet. Die Daten der Referenzmessungen sind
im Anhang auf Seite 165 in Abbildung A27 dargestellt.
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Abbildung 45:  Abhéngigkeit der Leistung einer PEM-Brennstoffzelle mit Freudenberg H2315 C2

GDL vom Anpressdruck auf der aktiven Flache (adaptiert nach [84])
Die Faserstruktur des Freudenberg GDL-Vlieses bleibt bei den hier verwendeten Driicken
unversehrt, was die REM- und CT-Bildaufnahmen beweisen. Ein bleibend erhohter
Massentransportwiderstand kann im Gegensatz zu den anderen beiden GDL-Materialien nicht
festgestellt werden, so dass davon auszugehen ist, dass die Unversehrtheit der Faserstruktur
dazu fiihrt, dass das Freudenberg H2315 C2 GDL-Vlies keine LeistungseinbufRen bei diesen
Anpressdriicken zeigt.

4.3.4  Vergleich der GDL-Materialien

Werden die Graphen zur maximalen Leistung Gber dem Anpressdruck der drei Zellen mit den
verschiedenen GDL-Materialien tibereinander gelegt (Abbildung 46), wird deutlich, dass das

Freudenberg H2315 C2 mit dem robustesten Verhalten keinen Leistungsnachteil gegeniiber
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den beiden anderen Materialien zeigt. Die Zelle mit der Toray-GDL erzeugt nur knapp 1,5 %
mehr Leistung im Peak, was durchaus aufgrund der leicht anderen Betriebsparameter der
Zelle der Fall sein kann. Die SGL-GDL mit dem schmalsten Optimum fiir den Anpressdruck
bleibt mit ihrer Leistung deutlich (9 %) hinter den beiden anderen GDL-Materialien zurtick.
Es bleibt jedoch offen, ob sich die quantitativen Leistungsunterschiede aufgrund der
verwendeten Betriebsparameter-Konfiguration ergeben. Eine jeweilige Optimierung der
Betriebsparameter konnte im Rahmen dieser Arbeit nicht geleistet werden, so dass, wie im
Methodenkapitel bereits erwahnt, jeweils die Betriebsparameter so gewahlt wurden, dass ein
stabiler Betrieb der Zelle gewahrleistet werden konnte, ohne Augenmerk auf die maximal
erreichbare Leistung.
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Abbildung 46:  Vergleich der maximalen Leistungen der GDL-Materialien  unter
Anpressdruckvariation

Bei moderateren Stromdichten von 0,8 A/cm? fallen die Unterschiede nicht mehr so deutlich aus. Die
GDL-Materialien erzielen maximale Leistungen von etwa 0,47 W/cm. Die Tendenzen, dass sowohl

die Leistung der Toray- als auch die der SGL-GDL bei héheren Anpressdriicken abfallen, bleiben
erhalten.



4 Ergebnisse 83

0,6
Parameter
Flowfield: 4-Fach Meander
05 AAnode: 2
! AKathode: 2,5
TZeIIe: 60 - 70°C

¢’Anode: 50 - 90%
¢’Kathode: 60 - 90%

—Freudenberg H2315 C2 bei Druckerhdhung

Maximalleistung (W/cm?)
o o
w =

——SGL 29BC bei Druckerhohung

——Toray TGP-H 060 - Druckerh6hung

0,2

0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5
Durchschnittlicher Anpressdruck auf der aktiven Flache (MPa)

Abbildung 47:  Vergleich der Leistungen der GDL Materialien bei 0,8 A/lcm? unter
Anpressdruckvariation
Je nach Ausgangslage l&sst sich allein durch die Anpassung des Anpressdrucks ein sehr
deutlicher Leistungszuwachs erreichen. Maximal l&sst sich so die Leistung verdoppeln. Wird
nicht die schlechteste Ausgangsbasis (Anpressdruck 0,2 MPa) gewahlt, kénnen immer noch
mehrere Prozent Leistung durch Optimierung des Anpressdrucks erreicht werden. Am
robustesten zeigt sich die Freudenberg-GDL H2315 C2. Die SGL-GDL 29BC reagiert am
sensibelsten auf Anpressdruckverdnderungen. Und die Toray-GDL TGP-H 060 vertragt nur
die héheren Driicke Uber 1,7 MPa nicht. Diese Unterschiede im Verhalten kdnnen durch die
unterschiedlichen Strukturen der GDL-Materialien und deren mechanischen Verhalten erklart

werden. Deren verschiedene Einfliisse werden im Diskussionskapitel genauer verglichen.

Bis jetzt wurde nur vom durchschnittlichen Anpressdruck auf der aktiven Flache gesprochen.
Da aber aufgrund der Flowfield-Struktur deutlich kleinere Bereiche den Druck tragen,
ergeben sich unter den Stegen erheblich hoéhere Driicke als der durchschnittliche
Anpressdruck. Um die Ergebnisse aus den Untersuchungen zu den mechanischen
Schédigungen der GDL-Struktur zur Interpretation der Leistungsverldufe heranziehen zu

kdénnen, werden also im ndchsten Kapitel die lokalen Driicke unter Kanal und Steg untersucht.

4.4 Lokale Druckverteilung unter Kanal und Steg

Die lokalen Druckverteilungen unter Kanal und Steg hé&ngen entscheidend von der

verwendeten Flowfield-Struktur ab. Die meist angegebenen durchschnittlichen Anpressdriicke
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auf die aktive Flache lassen daher kaum Schliisse auf die tatséchlich herrschenden lokalen
Driicke auf der GDL zu. Um die Ergebnisse aus dem vorherigen Kapitel zur Leistung in
Abhangigkeit des Anpressdrucks detailliert verstehen und auf andere Zelldesigns ubertragen
zu konnen, werden in n&chsten Kapitel die lokalen Druckverteilungen wéhrend der Versuche
in diesem Kapitel erfasst. Dartiber hinaus wird untersucht, wie sich andere Flowfield-Typen

auf die Druckverteilung auswirken und welche Rolle die Steggeometrie dabei spielt.

4.4.1 Druckverteilungen graphitischer Flowfields in der verwendeten
Anpressdruck-Testzelle

Die Druckverteilungen auf flinf ausgewéhlten Druckstufen wahrend der Leistungsmessung
aus den vorherigen Kapiteln sind in Abbildung 48 dargestellt. In der Abbildung sind
exemplarisch die Druckverteilungen mit Freudenberg GDL zu sehen. Die Druckverteilungen
der beiden anderen Materialien zeigen keine signifikanten Unterschiede und sind im Anhang
auf S. 167 zu finden. Die Genauigkeit der hier verwendeten graphischen Auswertung ist mit
einem durchschnittlichen Fehler von etwa 10 bis 20 % behaftet, wenn man den aufgepragten
durchschnittlichen Anpressdruck mit der aus der graphischen Auswertung resultierenden
Durchschnittsdruck vergleicht. Bei niedrigeren Driicken sind die Abweichungen etwas groRer
(siehe dazu Tabelle A1 im Anhang auf Seite 169).

Das SGL-Material zeigte seine optimale Leistung bei einem durchschnittlichen Anpressdruck
von 0,5 MPa. Wird die Druckverteilung bei 0,6 MPa aus der Abbildung 48 zum Vergleich
herangezogen, kann festgestellt werden, dass der Druck, den die GDL vorrangig erféhrt, im
Bereich von 0,5 bis 1,5 MPa liegt. Unter dem Kanal herrscht vornehmlich ein Druck von
unter 0,5 MPa. Fir die Toray-GDL ergab sich zuvor ein optimales Arbeitsfenster von 0,7 bis
1,6 MPa durchschnittlichem Anpressdruck auf der aktiven Flache. Dies entspricht einem
Druckbereich unter dem Steg von 0,5 bis etwa 4 MPa. Unter dem Kanal betrdgt dabei der
Anpressdruck um die 0,5 bis 1 MPa. Da die Druckmessfolien zwischen Flowfield und GDL
positioniert sind, sind die gemessenen Driicke ,unter dem Kanal*“ nicht die tatséchlichen
Driicke unter dem Kanal zwischen GDL und CCM, sondern ergeben sich dadurch, dass die
GDL gegen die Druckmessfolie in den Kanal hinein driickt. Der tatséchliche Druckwert unter
dem Kanal zwischen GDL und CCM kann daher von den gemessenen Werten leicht
abweichen. Das GDL-Material von Freudenberg funktionierte bei einem durchschnittlichen

Anpressdruck von 0,6 bis 2,7 MPa am besten, was einem Druck unter dem Steg von 0,5 bis
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etwa 7 MPa entspricht. Hier erreicht der Anpressdruck unter dem Kanal sogar 1,5 MPa.
Aufféllig ist, dass der Druck unter dem Steg durchaus unterhalb des durchschnittlichen
Anpressdrucks liegen kann. Das bedeutet, dass die Druckverteilung nicht exakt homogen ist
und die GDL ein breiteres Spektrum an Anpressdriicken erféhrt, als zundchst vermutet wird.
Im Durchschnitt liegt der Druck unter dem Steg jedoch oberhalb des durchschnittlichen
Anpressdrucks der aktiven Flache, wéhrend der durchschnittliche Anpressdruck unter dem
Kanal niedriger liegt.

0,2 MPa

10 20 30 40 50 60 70 80 90 10,0 MPa

I—I-HH-M

Abbildung 48:  Druckverteilungen in der quickCONNECTfixture der Firma Baltic Fuel Cells
GmbH zur anpressdruckabhangigen Leistungsmessung (adaptiert nach [84])
Sollen die in Tabelle 5 zusammengefassten optimalen Anpressdruckfenster auf andere
Flowfield- oder Zelldesigns (Ubertragen werden, sollten nicht die durchschnittlichen
Anpressdriicke als Richtwert herangezogen werden, sondern die tatséchlich wirkenden
Driicke unter Kanal und Steg. Nur so ist gewéhrleistet, dass die GDL-Materialien keine zu

hohen Driicke und damit mechanische Schadigungen erleiden.
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Tabelle 5: Optimale Anpressdruckbereiche der verschiedenen GDL-Materialien - ermittelt mit
graphitischen Flowfields mit 1 mm Kanaltiefe und -breite sowie 1 mm Stegbreite
mit einem Kanal-Steg-Verhaltnis von 0,8

@ Anpressdruck auf | Druckbereich unter | Druckbereich unter
GDL Typ aktiver Flache Steg Kanal
(MPa) (MPa) (MPa)
SGL 29BC 0,5 05-15 0,3-0,5
Toray TGP-H 060 0,7-1,6 0,5-4,0 05-1,0
Freudenberg H2315 C2 06-27 05-70 0,3-15

Mithilfe der in Tabelle 5 zusammengefassten tatsachlichen Anpressdriicke unter den Stegen
konnen die optimalen Arbeitsfenster fur den Anpressdruck auf andere graphitische
Flowfield-Designs mit abweichendem Kanal/Steg-Design Ubertragen werden, sofern diese
dem hier verwendeten Design &hnlich sind. Dazu sollten die Dricke unter dem Steg denen aus
der Tabelle entsprechen. Da aber nicht nur die Kanal- und Stegbreiten variieren kdnnen,
sondern gerade bei tiefgezogenen metallischen Flowfields ganz andere Kanal- und
Steggeometrien zum Einsatz kommen, wird im ndchsten Kapitel genauer auf die

Druckverteilung unter metallischen Flowfields eingegangen.

4.4.2  Druckverteilungen metallischer Flowfields mit Variation der Steggeometrie

Die zwei geometrischen Hauptunterschiede zwischen gefrésten graphitischen Flowfields und
tiefgezogenen metallischen Flowfields ist die Kanal- und Stegbreite sowie die Steggeometrie.
Durch den Tiefziehprozess kénnen nicht ohne weiteres so tiefe und gleichzeitig schmale
Kanéle geschaffen werden, wie das beim Frasen der Fall ist. So ergeben sich im Falle des
RoBiPo-Designs von JanfRen et al. [88] etwa 0,7 mm tiefe und an der breitesten Stelle 1,5 mm
breite Kanale, wéhrend die Stege nur knapp 1 mm Breite im Kontaktbereich zur GDL
besitzen. Die gewinschten 1 mm Tiefe und 1mm Breite sind in dem gewdhlten
Herstellungsverfahren nicht ohne weiteres zu erreichen. Die Stegkanten kdnnen dabei auch
nicht scharfkantig ausgefiihrt werden, so dass sich hier Radien von etwa 0,3 mm fir die
Stegkanten ergeben. Da genau diese Stegkanten einen entscheidenden Einfluss auf die
tragende Stegflache und die Druckverteilung darunter haben, werden diese fiir die Versuche
in verschiedenen Radien ausgefiihrt. Dazu werden die 0,2 mm dicken Edelstahlbleche durch

verschiedene Tiefziehstempel mit O bis 0,5 mm Kantenradius hergestellt. So ergeben sich
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durch die Dicke des Blechs Flowfields mit 0,2 bis 0,7 mm Stegkantenradius (siehe
Abbildung 49).

S ‘\ Blech mit R =0,2
XK
L A Blech mitR=0,7

b
Stempel mit R=0,5

Abbildung 49:  Tiefziehwerkzeuge mit Kantenradien von 0 bis 0,5 mm und die sich daraus
ergebenden Stegkantenradien 0,2 bis 0,7 mm der tiefgezogenen Flowfields

Stempel mit R=0,0

Zundachst werden die Druckverteilungen mit einem durchschnittlichen Anpressdruck von
1,6 MPa bei verschiedenen Stegkantenradien und verschiedenen GDL-Materialien erfasst.
Dabei wird das Flowfield mit der Kraft beaufschlagt, welche durch eine GDL auf die
darunterliegenden Fujifilm Prescale Druckmessfolien geleitet wird. In Abbildung 50 ist zu
erkennen, dass Druckspitzen (rotliche Einfarbungen, 5 bis 7 MPa) bei der SGL-GDL kaum
auftreten, die Kraft also gut unterhalb der Stege verteilt wird. Bei der Toray-GDL sind
groBere Bereiche rotlich eingefarbt und die Freudenberg-GDL scheint die Kraft am
wenigstens zu verteilen. Die Druckspitzen reichen hier bis in die dunkelrote Region von
7 bis 10 MPa, wéhrend bei der SGL-GDL lediglich Druckspitzen von 5 bis 7 MPa auftreten.

Werden die Druckverteilungen der metallischen Flowfields mit denen der graphitischen
Flowfields aus Abbildung 48 verglichen, féllt auf, dass die Stege der metallischen Flowfields
keine scharfe Kontur im Druckbild hinterlassen, sondern in der Mitte des Steges Druckspitzen
zeigen (z.B. 6 MPa), die zur Stegkante hin langsam gegen sehr niedrige Driicke auslaufen
(0,3 MPa). Auch wird das GDL-Material unterhalb der Kanéle deutlich weniger mit Druck
belastet. Bei dieser Geometrie wird die GDL sogar mit weniger als 0,2 MPa beaufschlagt und
ist mdglicherweise unterhalb des Kanals gar nicht elektrisch kontaktiert. Zum Vergleich: Der
Bereich der GDL unterhalb des Kanals bei dem gefrésten graphitischen Flowfield aus dem

vorherigen Kapitel wird mit etwa 1 MPa angedrtickt.
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Abbildung 50:  Lokale Druckverteilungen unter metallischen Flowfields mit verschiedenen
Stegkantenradien und verschiedenen GDL-Materialien

Die grafische Auswertung in Abbildung 51 bestatigt den qualitativen Eindruck der Bilder

bezuglich der unterschiedlichen Verhalten der GDL-Materialien und zeigt, dass gerade die

Flachen mit Driicken um die 4 MPa bei der SGL-GDL deutlich kleiner ausfallen, als bei der

Toray- und Freudenberg-GDL. Konsistent ist auch, dass die SGL-GDL dafiir gréfere Flachen

mit geringerem Druck um die 1 MPa vorweist.

Erlauterung: Der orange Messbereich der Druckmessfolien zum Beispiel erstreckt sich von
3 bis 5 MPa, also im Mittel 4 MPa. In der Abbildung 51 ist nun fiir den Messpunkt bei 4 MPa
die anteilige Flache in Prozent angetragen, die den orangen Druckbereich (3 bis 5 MPa)
besitzt. Ebenso werden die anderen Druckbereiche in der Abbildung angetragen, so dass

deutlich wird, wie die Verteilung der Driicke Uber der Flache aussieht.
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Abbildung 51:  Anteilige Flachen der Druckverteilung bei einem Stegkantenradius von 0,2 mm
und verschiedenen GDL-Materialien
Einen erkennbaren Einfluss des Stegkantenradius auf die Druckverteilung scheint es zunéchst
nicht zu geben. Dies zeigen auch die grafischen Auswertungen im Anhang auf Seite 168.
Wird jedoch der Ohm’sche Widerstand in Abhéngigkeit des Stegkantenradiuses gemessen,
zeigt sich sehr wohl ein Einfluss. Dazu wurden die Proben mit den verschiedenen
Stegkantenradien zwischen zwei Freudenberg GDL-Proben gelegt und der Gesamtwiderstand
des Sandwiches in Abhangigkeit des Anpressdrucks gemessen. In Abbildung 52 ist der Trend
zu sehen, dass ein kleinerer Stegkantenradius zu einem erhdhten Kontaktwiderstand fihrt. Der
groBte Radius von 0,7 mm fiihrt dabei zu einem etwa 20 % geringeren Gesamtwiderstand im

Vergleich zu den Proben mit dem kleinsten Radius von 0,2 mm.

Durch die groReren Radien verkleinert sich die effektiv tragende Flache des Flowfields
wodurch der Druck unter dem Steg zwangslaufig ansteigen muss. Da die Unterschiede der
Radien aber nur einige Zehntelmillimeter betragen, kénnen die Druckmessfolien mit ihrer
Auflésung von 0,125 bis 0,25 mm die Differenzen in der Druckverteilung kaum sichtbar
machen. So kann also nur vermutet werden, dass die kleinere tragende Flache zu einem
héheren Druck unter dem Steg flhrt, welcher wiederum zu einem geringeren

Kontaktwiderstand und damit auch zu einem geringeren Gesamtwiderstand fiihren muss. Der
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Effekt, dass bei groRerem Stegkantenradius die tragende Flache kleiner wird, und dadurch der

Kontaktwiderstand steigen misste, scheint hier weniger ins Gewicht zu fallen.
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Durchschnittlicher Anpressdruck (MPa)
Abbildung 52:  Ohm'scher Widerstand in Abhangigkeit des Stegkantenradiuses

Sollen also die Ergebnisse zum optimalen Anpressdruck aus dem vorherigen Kapitel mit
gefrasten graphitischen Flowfields auf metallische Flowfields Ubertragen werden, sollte die
deutlich unterschiedliche Druckverteilung bei der Auslegung des Anpressdrucks
beriicksichtig werden. Zum einen entstehen bei metallischen Flowfields Druckspitzen
unterhalb der Stege, welche das GDL-Material friihzeitig schadigen kénnen, zum anderen ist
je nach Kanal- und Steggeometrie die mit Druck beaufschlagte Flache deutlich geringer, da
zum Beispiel die GDL unterhalb der Kanéle mechanisch und damit auch elektrisch nicht

kontaktiert ist.

Um zu Kldren, ob es bei der Hochskalierung der bislang betrachteten Proben und Testzellen
auf Stack-MaBstab zu weiteren oder anderen mechanischen Verhalten kommt und die
Ergebnisse aus kleinem Malstab Uibertragen werden kénnen, werden im folgenden Kapitel die

mechanischen Verhéltnisse in verschiedenen Short-Stacks erfasst und analysiert.
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45 Globale Druckverteilung auf der aktiven Flache

Da sich bei einem Stack die mechanischen Verhéltnisse durch andere Verschraubungen,
deutlich  biegsamere Endplatten und das vorhanden sein einer Vielzahl an
Schichtkomponenten erheblich von denen einer massiven Einzeltestzelle unterscheiden,
werden in diesem Kapitel die Druckverhdltnisse in zwei typischen Stackaufbauten untersucht.
Zum einen wird ein Stack mit tiefgezogenen metallischen Flowfields und zum anderen wird

einer mit gefrasten graphitischen Flowfields fir die Versuche herangezogen.

45.1 Druckverteilungen im graphitischen Stackaufbau

Aufgebaut wird ein 5-Zellen-Stack mit graphitischen Flowfields mit 6 parallel zueinander
laufenden Mdandern. Dazu werden in jeder der 5 Zellen Fujifilm Prescale Druckmessfolien
zwischen CCM und Freudenberg-GDL H2315 C2 eingelegt. Um den gesamten Druckbereich
abzudecken werden drei Folienpaare (LW, LLW und LLLW aus Kapitel 473.4.1 S. 47)
Ubereinander eingelegt. Der Stack wird mit 14 M6-Schraubverbindungen mit je 6 Nm

angezogen.

Die vorhandenen GFK-Rahmen aus dem Stackaufbau, wie in Kapitel 3.4.3 beschrieben,
fuhren dazu, dass die aktive Flache mit nur etwa 0,1 MPa mechanisch kaum kontaktiert wird,
da die Dicke der GDL zu gering ist bzw. die Dicke der GFK-Rahmen geringer sein musste,
um eine gute mechanische Kontaktierung zu gewahrleisten. Daher werden im Folgenden die
GFK-Rahmen fiir den graphitischen Stackaufbau nicht verwendet. Die Druckbilder mit dem
zu geringen Anpressdruck aus dem Aufbau mit GFK-Rahmen befinden sich im Anhang auf
Seite 171.

In Abbildung 53 sind exemplarisch die erste und dritte Zelle dargestellt. Die
Druckverteilungen dieser beiden Zellen unterscheiden sich kaum voneinander, ebenso wie die
Druckverteilungen der restlichen Zellen (siehe Anhang auf Seite 172). Es ist deutlich zu
sehen, dass die aktive Flache sehr inhomogen mit Druck beaufschlagt wird. In der Mitte
werden lediglich Driicke von 0,2 bis 0,5 MPa erreicht, wahrend die Driicke Uber einen
kleineren Bereich mit 1,5 MPa (grun) zum Rand der aktiven Flache auf 5 bis 7 MPa steigen.
Dies ergibt einen durchschnittlichen Anpressdruck von etwa 1 MPa auf der aktiven Flache.
Der optimale Druckbereich aus den Kapiteln zuvor liegt beispielsweise fir die
Freudenberg-GDL im Bereich von uber 0,6 MPa. Damit ist der durchschnittliche
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Anpressdruck im optimalen Arbeitsfenster. Die optimalen Driicke unter dem Steg haben sich
jedoch zu 1 bis 3 MPa ergeben, was hier nur auf den griinen bis gelben Bereich zutrifft. Ein
Grofiteil der Flache wird also nicht geniigend stark mechanisch kontaktiert, um die optimale
Leistung der Zellen zu sichern, wahrend im AuRenbereich die GDL sehr stark komprimiert
wird. Diese inhomogene Druckverteilung flihrt zwar zu einem durchschnittlichen
Anpressdruck, der in seinem optimalen Arbeitsfenster liegt, tatséchlich wird aber ein GroRteil
der Flache viel zu schwach angepresst, wéhrend andere Bereich einen deutlich zu hohen
Anpressdruck erleiden. Dies wird wahrscheinlich zu einer nicht optimalen Leistungsfahigkeit
des Stacks fiihren. Auch die Dichtungsbereiche sind nicht homogen mit Druck beaufschlagt.
Der Anpressdruck der ringférmigen Dichtungen am Rand der Zelle erstreckt sich von
1 bis 7 MPa, wahrend die rechteckige Dichtung um die aktive Flache herum nur wenig
Anpressdruck erféhrt, in einigen Bereichen sogar gar keinen Anpressdruck, so dass die
Dichtung ihrer Aufgabe nicht nachkommen kann. Durch eine Anpassung der
GFK-Rahmenhohe auf die GDL-Dicke konnte eine Erhéhung des Anpressdrucks auf den
Dichtungen insgesamt erzielt werden, dies fiihrt aber zwangslaufig dazu, dass die aktive
Flache noch weniger Anpressdruck erfahren wirde, wéhrend die Randbereiche der Dichtung
noch sehr viel stérker belastet werden wirden. Daher misste hier geprift werden, ob die
Dichtigkeit der Zelle auch ohne Rahmen zusammen mit einer dickeren Dichtung
gewdhrleistet werden kann. Andernfalls musste der Rahmenbereich in der Bipolarplatte
ausgespart werden, so dass die aktive Flache im Flowfield erhaben ist, und so der nétige

Anpressdruck auf die GDL aufgebracht werden kann.
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Abbildung 53:  Druckverteilungen innerhalb des graphitischen 5 Zellen Stackaufbaus mit nicht
verstrebten Endplatten — oben: Zelle 1 nahe der Endplatte, unten: Zelle 3 mittig im
Stack - hier ohne GFK-Rahmen um die GDL
Zusammenfassend l&sst sich sagen, dass die Zellen sehr inhomogen mit Druck beaufschlagt
werden. Zusatzlich ist der Anpressdruck auf der aktiven Flache in weiten Teilen zu gering.
Eine Anpassung der GFK-Rahmen-Konzepts kénnte zwar eine Anhebung des Druckniveaus
bewirken, jedoch fiihrt die Inhomogenitat weiterhin zu Bereichen auf der aktiven Flache, die
nicht den optimalen Anpressdruck erfahren. In den Leistungsmessungen aus Kapitel 4.3
erzielten die Testzellen mit solch &hnlichen Anpressdruckbereichen nicht die optimale
Leistung. Darliber hinaus muss auch die Dichtungshdhe angepasst werden, um die
Dichtungsfunktion zu gewahrleisten. Soll der Stack also mit einer optimalen Leistung

sicher/dicht betrieben werden, sind diese konstruktiven Anderungen zwingend erforderlich.

Zum Vergleich wird im folgenden Kapitel der Stackaufbau mit metallischen Flowfields

hinsichtlich seiner Druckverteilungen untersucht.
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45.2  Druckverteilungen im metallischen Stackaufbau

Aufgebaut wird der 5-Zellen-Stack mit metallischen Flowfields im RoBiPo Design genauso,

wie der graphitische Stack zuvor, jedoch werden die GFK-Rahmen wieder verwendet.

Die in Abbildung 54 dargestellten Druckverteilungen représentieren die erste und die mittlere
Zelle des Stacks. Es ist zu erkennen, dass sich die Druckverteilungen nicht merklich
unterscheiden. Die Druckverteilungen der anderen Zellen unterscheiden sich ebenfalls nicht
von diesen beiden und sind im Anhang auf Seite 173 zu finden. Es ist deutlich zu erkennen,
dass ein Grofdteil der aktiven Flache der CCM keinen mechanischen Kontakt mit der GDL
besitzt (weille Flachen). Dies betrifft vornehmlich die Flachen unterhalb der Kanéle. Unter
den Stegen bzw. an den Kreuzungspunkten der Stege von Anode und Kathode - die
Flowfield-Kanédle wurden fertigungsbedingt schrdg Uber Kreuz angeordnet - ergeben sich
Dricke von etwa 0,2 bis 0,5 MPa, rechts und links am Rand der aktiven Flache um die
1 MPa. Die graphische Auswertung der aktiven Flache ergibt einen durchschnittlichen
Anpressdruck von etwa 0,29 MPa. An den lila eingefarbten Dichtungsbereichen ( > 10 MPa)
rechts und links am Rand der Zelle ist deutlich zu sehen, dass die Zelle dort am stérksten
komprimiert wird. Entlang der Dichtung am Rand der aktiven Flache fallt der Anpressdruck
zu Mitte hin ab. Werden die kreisrunden Dichtungen in den Ecken der Zelle genauer
betrachtet, fallt auf, dass diese nicht auf ihrem gesamten Umfang gleichméRig angedriickt
werden. In den ganz hellen Bereichen scheint sie sogar keinen Kontakt zu haben und kann die
Aufgabe der Abdichtung nicht erfullen. Ebenso ist fraglich, ob die Bereiche jenseits der

10 MPa (lila) das Dichtungsmaterial auf Dauer mechanisch schadigen wirden.
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Abbildung 54:  Druckverteilungen innerhalb des metallischen 5-Zellen-Stackaufbaus mit nicht
verstrebten Endplatten — oben: Zelle 1 nahe der Endplatte, unten: Zelle 3 mittig im
Stack
Diese inhomogene Druckverteilung mit geringen Driicken in der Mitte der Zelle (Farben
hellblau und blau, 0,2 bis 0,5 MPa) und héheren Dricken am Rand der Zelle (Farbe graublau,
hellgriin und griin, 0,5 bis 1,5 MPa) l&sst darauf schlieRen, dass die gesamte Flache aufgrund
einer sich durchbiegenden Endplatte nicht homogen mit Druck beaufschlagt wird. Das
Dichtungskonzept muss ebenfalls tberarbeitet werden, um eine gleichméBige Abdichtung des
Stacks sicher zu gewahrleisten. Generell liegt der Anpressdruck auf der aktiven Flache
deutlich unterhalb der optimalen Arbeitsfenster, welche in den Kapiteln zuvor erarbeitet

wurden.

Da sowohl beim graphitischen als auch beim metallischen Stackaufbau die Homogenitét der
Druckverteilungen nicht ideal ist, wird der Einfluss einer steiferen Endplatte im folgenden

Kapitel genauer beleuchtet.



96 4 Ergebnisse

453  Einfluss der Endplatte auf Druckverteilung

Um eine moglichst homogene Kraftverteilung tiber die gesamte Stackflache zu gewdhrleisten,
darf sich die Endplatte, von der aus die Schraubenkraft auf der Stackflache verteilt wird, nicht
unter dieser Kraft verformen. Dazu werden als Ersatz fir die flachen 10 mm
Aluminium-Endplatten verstrebte Endplatten in Zusammenarbeit mit einem Studenten
entworfen [117], die bei geringerem Gewicht ein deutlich steiferes Verhalten zeigen.
Zusétzlich wurde das Verschraubungsmuster mit Schwerpunkt an den Enden weiter in die

Mitte der Platte verschoben.

Um zu ermitteln, wie sich dieses steifere Verhalten der Endplatten auf die Druckverteilung
auswirkt, werden noch einmal wie zuvor ein graphitischer und ein metallischer Stack
aufgebaut und die Druckverteilungen mittels Fujifilm Prescale Druckmessfolien gemessen.
Dabei werden die Schraubverbindungen wieder mit 6 Nm angezogen. Die Anzahl der
Schrauben der beiden Endplatten-Designs ist gleich, so dass die gleich Kraft aufgebracht wie

zuvor wird.

Beginnend mit dem metallischen Stackaufbau ist in Abbildung 55 bei den
Dichtungsverldufen zu sehen, dass die Druckverteilung mit den versteiften Endplatten
erheblich homogener ist. Die Dichtung, die oben und unten an der aktiven Flache vorbei lauft,
ist nun auch in der Mitte mit etwa 3 MPa (gelb/orange) angedriickt, wéhrend die kreisrunden
Dichtungen rechts und links weniger Druck erfahren und die Bereiche mit mehr als 10 MPa
(lila) kleiner geworden sind. Auch die aktive Flache ist nun homogener mit leicht htheren
Driicken beaufschlagt. Durch graphische Auswertung werden diese qualitativen Ergebnisse
auch quantitativ belegt. Der durchschnittliche Druck auf der aktiven Flache betragt mit der
flachen Endplatte etwa 0,29 MPa wéhrend die versteifte Endplatte einen durchschnittlichen
Druck von etwa 0,49 MPa erzielt. Die Probleme im Dichtungsbereich der kreisrunden
Dichtung bleiben jedoch auch bei der versteiften Endplatte erhalten, so dass auch bei der
Verwendung der versteiften Endplatten die Dichtungsgeometrie tberarbeitet werden muss.
Dies ist an den weien Problembereichen oben links und unten rechts in Abbildung 55 zu

erkennen, wo eigentlich der Abdruck der Dichtung zu sehen sein msste.
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Abbildung 55:  Vergleich der Druckverteilungen im metallischen Shortstack mit versteifter und
nicht versteifter Endplatte

Festzuhalten bleibt, dass die versteifte Endplatte die Druckverteilung im metallischen Stack

deutlich homogenisiert und zusatzlich das durchschnittliche Druckniveau auf der aktiven

Flache um knapp 70 % anhebt. Fur die Optimierung des Anpressdrucks der Dichtungen reicht

dies jedoch nicht aus. Hier muss das Dichtkonzept zusammen mit dem Rahmendesign

tiberarbeitet werden.

Bei dem graphitischen Stackaufbau aus Abbildung 56 ergibt sich ein anderes Bild. Hier
bewirkt die Versteifung der Endplatte keine Homogenisierung der Druckverteilung auf der
aktiven Flache. Im Gegenteil, sie bewirkt zusétzliche, stark belastete Bereiche in den Ecken
der aktiven Flache (rot, um die 7 MPa), da durch das geénderte Verschraubungsmuster - mit

mehr Schrauben zur Mitte hin - die Dichtungen weniger Last aufnehmen und die Kraft von
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der aktiven Flache getragen werden muss. Dass die Verteilung auf der aktiven Flache aber
nicht homogener wird liegt daran, dass der graphitische Stack aus massiven und damit steifen
Platten aufgebaut ist, welche auch nicht die geringere Verbiegung der steiferen Endplatte
ausgleichen konnen. Daher ergibt sich bei einem graphitischen Stack zwangsweise eine
inhomogene Druckverteilung, solange die Endplatten nicht absolut eben unter Last bleiben.
Eine Balligkeit der graphitischen Flowfield-Platten durch eine fehlerhafte Fertigung kénnte
eine solche Druckverteilung erzeugen. Dies kann jedoch durch die durchgefuhrten
3D-Vermessungen des FZJ-Instituts fir Engineering und Technologie (ZEA-1) der

graphitischen Flowfield-Platten ausgeschlossen werden (zu finden im Anhang auf Seite 176).
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Abbildung 56:  Vergleich der Druckverteilungen im graphitischen Shortstack mit versteifter und
nicht versteifter Endplatte

Der metallische Stack verhalt sich durch die metallischen Flowfield-Platten deutlich

nachgiebiger, als es der graphitische Stack mit seinen massiven Flowfield-Platten tut.
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Dadurch ist die Druckverteilung im metallischen Stack deutlich homogener und reagiert auf
steifere Endplatten mit einer homogeneren Druckverteilung. Fir einen graphitischen Stack
reicht die einfache Versteifung der Endplatten nicht aus, um eine homogene Druckverteilung
zu erzielen. Hier muss die Steifigkeit noch weiter erhéht oder durch andere Konstruktionen

beeinflusst werden.

Mit dieser Erkenntnis schlieBt sich der Ergebnisteil, nachdem zun&chst das grundlegende
mechanische Verhalten von verschiedenen GDL-Materialien sowie deren Strukturen
untersucht wurden, der Einfluss der Mechanik auf charakteristische Grofen wie den
Durchflusswiderstand und den elektrischen Widerstand geklart wurde, um anschliefend die
Erkenntnisse auf die tatsachliche Leistungsfahigkeit einer Brennstoffzelle zu tbertragen und
die optimalen Anpressdruckfenster der verschiedenen GDL-Materialien zu ermitteln. Danach
wurden diese optimalen Anpressdruckfenster im Detail analysiert und mithilfe der
tatsachlichen Driicke unter Kanal und Steg Richtwerte aufgezeigt, welche sich auch auf
andere Brennstoffzellen-Designs (bertragen lassen, nicht ohne auf die Besonderheiten
graphitischer und metallischer Flowfield-Designs bezuglich der Anpressdruckverteilungen
einzugehen und in Stackversuchen zu zeigen, dass die ermittelten optimalen
Anpressdruck-Fenster nicht immer ohne weiteres auf der gesamten aktiven Flache erreicht

werden kénnen.

Zur Verknupfung der Ergebnisse untereinander und deren Einbettung in die Literatur folgt

nun das Diskussionskapitel dieser Arbeit.
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5 Diskussion

Aus der Literaturrecherche geht hervor, dass die Mechanik ein hdufig vernachléssigter Aspekt
bei der Auslegung von Brennstoffzellen ist. Mit ihrer Optimierung kann die Leistung mit
geringem Aufwand signifikant gesteigert werden. Damit dies mdglich ist, muss zunéchst ein
grundlegendes Verstandnis fir die mechanische Struktur der verschiedenen GDL-Materialien
geschaffen werden, welches anschlieBend dem Verstandnis der elektrischen, thermischen und
fluiddynamischen Vorgénge zutréglich ist. So hat diese Arbeit zum Ziel, die Einfliisse der
mechanischen Eigenschaften der GDL-Materialien zu verstehen, die optimalen Arbeitsfenster
fir den Anpressdruck fein aufgeldst zu ermitteln und die Ergebnisse durch detaillierte

Analyse auf mdéglichst viele Zelldesigns tbertragbar zu machen.

Der Ergebnisteil zeigt deutlich auf, dass das mechanische Verhalten der GDL komplex ist und
einen starken Einfluss auf die Leistungsfahigkeit einer Brennstoffzelle besitzt. So ergeben
sich klare optimale Anpressdruck-Fenster, in denen die Zelle hinsichtlich ihrer Leistung am
besten lauft. Das GDL-Papier mit MPL (SGL 29BC) erreicht seine hdchste Leistung fir
0,5 MPa + 0,1 MPa durchschnittlichem Anpressdruck auf der aktiven Flache. Dieses Fenster
ist relativ schmal und ergibt sich aus der besonderen Struktur von MPL und Fasern. Die MPL
ist durch den Auftragsprozess tief in die Faserstruktur eingezogen und beginnt die Poren bei
einer Komprimierung des Materials zu verschlieRen, was auf den erstellten Nano-CT
Aufnahmen deutlich zu erkennen ist. Dies wurde bereits von Atkinson et al. [25] beobachtet.
Durch diese kontinuierliche plastische Verformung sinkt die Porositat und die Permeabilitat
wird stetig geringer. Dies fuhrt zu dem beobachteten besonders grofen Einfluss des
Anpressdrucks auf die Leistung bei hohen Stromdichten (> 1 A/cm?). Die sinkende
Permeabilitit fithrt zusammen mit fallendem Ohm’schen Widerstand bei steigendem
Anpressdruck zu dem beobachteten Leistungsoptimum bei 0,5 MPa. Das GDL-Papier ohne
MPL (Toray TGP-H 060) besitzt ein deutlich breiteres Leistungsoptimum. Es liegt bei 0,7 bis
1,6 MPa durchschnittlichem Anpressdruck auf der aktiven Flache. Dieses Optimum ist
deshalb breiter, da die Toray-GDL keine MPL besitzt, diese die Poren also nicht verschlieRen
kann, sondern ausschlieBlich die Fasern und die Binderbereiche brechen, deren Bruchstiicke
die Poren verkleinern bzw. verschlieen. Dies geschieht zwischen 2 und 4 MPa, was gut mit
dem Einbruch der Leistung bei 1,6 MPa (bereinstimmt, wenn man bedenkt, dass der
Anpressdruck unter dem Steg durch das Kanal/Stegverhéltnis in etwa doppelt so grof ist
(3,2 MPa). Das bedeutet, dass hinsichtlich der Porositat mdglichst geringe Anpressdriicke von
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Vorteil sind. Es bildet sich aber dennoch ein Optimum aus, da die Ohm’schen Verluste bei
sehr geringem Anpressdruck zu hoch sind und diese beiden gegenldaufigen Effekte zu einem
Optimum flihren. Die mechanisch robusteste Struktur weist das GDL-Vlies (Freudenberg
H2315 C2) auf. Weder durch REM-Aufnahmen noch durch Nano-CT-Aufhahmen konnten
bedeutende strukturelle Schéden der Faserstruktur beobachtet werden. Dies spiegelt sich auch
in den Leistungsmessungen wieder. Zunéchst steigt die Leistung mit ansteigendem
Anpressdruck und erreicht nach 0,6 MPa ein Plateau was bis zum Ende des
Anpressdruckbereichs von 2,7 MPa erhalten bleibt. Da sich sowohl der Ohm’sche Widerstand
als auch die Porositat einem Grenzwert mit steigendem Anpressdruck annahert, ergibt sich
dieses konstante Verhalten zwischen 0,6 und 2,7 MPa, da die Porositat keine sprunghafte
Veranderung durch strukturelle Schaden erféhrt. Da zusatzlich die Leistung auf dem gleichen
Niveau liegt wie die der verwendeten Toray-GDL und oberhalb der der SGL-GDL liegt,
erweist sich die Freudenberg H2315C2 GDL wunter den hier verwendeten
Versuchsbedingungen als die mechanisch (berlegene GDL. Die Lage der optimalen
Arbeitsfenster wird durch vereinzelte Literaturstellen in der Form bestétigt, dass die meist
einzelnen Anpressdruckpunkte innerhalb der in dieser Arbeit ermittelten Fenster liegen [25,
40, 44, 48, 51, 53, 54]. Zusétzlich werden die einzelnen Punkte meist nicht in Druck sondern
in prozentualer Kompression der GDL oder Zelle angegeben. So lassen sich mithilfe der
Messungen zur einmaligen Kompression der GDL-Materialien die Ergebnisse aus der
Literatur umrechnen und mit denen dieser und anderer Arbeiten erst vergleichen. Durch die
grundlegenden  mechanischen  Untersuchungen zum  Kompressionsverhalten  der
GDL-Materialien ~ wird darlber hinaus bewusst, dass beim Vergleich von
Kompressionsangaben und Anpressdruckangaben immer die Lasthistorie in Betracht gezogen
werden muss, da zum Beispiel im ersten Lastzyklus die grofiten plastischen Verformungen
und damit bleibende, strukturelle Verénderungen auftreten und in den folgenden
10 bis 20 Zyklen noch weitere geringere Veranderungen entstehen. Fur das SGL 29BC
Material wird in der Literatur eine Kompression mit 0,6 MPa [25] respektive 1,5 MPa [51] als
optimal ermittelt, wahrend die nachst hohere Kompressionsstufe bereits bei weit tber 3 MPa
gewéhlt wurde und das Optimum so nicht bestimmt werden kann. Fir das verwendete
Toray-Material werden einzelne Werte von 1,6 MPa [44] und 1 bis 2 MPa [40] angegeben,
sowie die Existenz eines Optimums bestétigt [45-47], wobei dort keine Zahlenwerte
angegeben werden kdnnen, da die Optima mittels der Anzugsdrehmomente der Schrauben der

jeweiligen Stackdesigns angegeben werden. Fur das Freudenberg H2315 C2 Material wird
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0,7 MPa [25] als Optimum fiir den Anpressdruck postuliert. So ergibt sich in der Literatur fur
keines der GDL-Materialien ein konkretes, abgegrenztes Optimum, da vornehmlich nur
Extremwerte gegeneinander abgewogen werden. Jedoch liegen die Werte innerhalb der

ermittelten Fenster und bestatigen die Ergebnisse dieser Arbeit dadurch punktuell.

Wie bereits angeschnitten, ist die Ubertragung der angegebenen optimalen Anpressdriicke im
Falle von Anzugsdrehmomenten gar nicht und bei Kompressionen sowie durchschnittlichen
Anpressdriicken nur mit groBer Sorgfalt auf andere Zelldesigns mdglich. Das haben die
Ergebnisse zu den detaillierten Druckverteilungen dieser Arbeit ergeben. Durch das
Kanal/Stegverhéltnis von 0,8 ergeben sich fur die Anpressdriicke unter dem Steg deutlich
héhere Niveaus als der durchschnittliche Anpressdruck. Konkret bedeutet das, dass das
SGL 29BC im optimalen Bereich einen Anpressdruck von 0,5 bis 1,5 MPa unter dem Steg
haben muss, das Toray TGP-H 060 0,5bis 4,0 MPa und das Freudenberg H2315 C2
0,5 bis 7,0 MPa. Wird also ein Zelldesign mit anderem Kanal/Stegverhéltnis verwendet, sind
diese Werte die besseren Anhaltspunkte fir die Ubertragung der optimalen Arbeitsfenster.
Die Werte haben jedoch nur eine uneingeschrankte Gultigkeit fur gefréste graphitische
Flowfields mit einer Kanal- und Stegbreite von etwa 1 mm. Diese Rahmenbedingungen sind
entscheidend, da bei dieser Konfiguration auch die Bereiche unter dem Kanal nicht
unwesentlich auf die CCM gepresst werden und somit zur elektrischen Kontaktierung der
gesamten aktiven Flache beitragen und die Zellleistung beeinflussen. Bei der Verwendung
von Flowfields, deren Kanal- und Stegbreite deutlich von den 1 mm abweicht, muss die Lage

des Optimums daher durch zusétzliche Versuche bestétigt werden.

GroRere Unterschiede der Druckverteilungen ergeben sich hier fir tiefgezogene, metallische
Flowfields. Sie bilden fertigungsbedingt meist breitere Kanéle aus, wahrend die Stegkanten
abgerundet sind. Hier ergibt sich in den Druckverteilungen keine scharfe Abtrennung von
Kanal- und Stegbereich. Unter den Stegen ergeben sich schmale Druckspitzen, die zum Kanal
hin auslaufen. Welchen Einfluss die Druckspitzen auf die GDL-Struktur und damit auf die
Leistung haben, bleibt zu klaren. Durch die breiten Kanéle wird die GDL sogar teilweise nicht
mehr mit der CCM kontaktiert was zu Problemen beim Kontaktwiderstand und der feinen
Verteilung der Reaktionsgase auf der CCM-Oberflache flihren muss. Ein positiver Effekt
konnte jedoch beim gesamten Ohm’schen Widerstand des GDL-Flowfield-Verbundes
festgestellt werden. Bei den groBeren Stegkantenabrundungen konnte ein geringerer

Ohm’scher Gesamtwiderstand beobachtet werden, der sich durch die geringere tragende
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Stegflache und dem damit verbundenen héheren Anpressdruck unter dem Steg erklaren lasst.
Obwohl die geringere Kontaktflache zu einem erhéhten Kontaktwiderstand fiihren misste,
scheint dieser Effekt weniger ins Gewicht zu fallen. Da sich die Anpressdruckverteilungen bei
metallischen Flowfields also deutlich von denen der graphitischen unterscheiden, bleibt
fraglich, ob sich die Ergebnisse zum optimalen Anpressdruckfenster der jeweiligen
GDL-Materialien Uberhaupt auf Flowfield-Designs wie diese Ubertragen lassen. In der
Literatur lassen sich keinerlei Anhaltspunkte zu lokalen Druckverteilungen verschiedener
Flowfield-Designs finden, oder Angaben zu optimalen Anpressdriicken fur metallische
Flowfields. Daher wurde in dieser Arbeit der Grundstein durch die Mdglichmachung der
eigenstdndigen  Herstellung von metallischen Flowfields durch die konstruierte
Tiefziehvorrichtung gelegt. Die Durchfihrung der Versuche konnte aufgrund der

Entwicklungsarbeit innerhalb dieser Arbeit nicht realisiert werden.

Nachdem die optimalen Anpressdruckfenster und die Druckverteilungen im
Einzelzellen-Malistab bekannt sind, muss geklart werden, ob diese Erkenntnisse auch in den
Stack-MaRstab Ubertragbar sind. Hier ergeben sich ganz neue Herausforderungen. Die
Druckverteilungsmessungen aus einem 5-Zellen-Stack mit knapp 100 cm? aktiver Zellflache
offenbaren, dass es zunéchst gilt die Homogenitat des Drucks auf der aktiven Flache sowie
den Dichtungsbereichen sicherzustellen, bevor der Anpressdruck eingestellt werden kann. In
einer ersten Version des Stacks mit 10 mm dicken, unstrukturierten Endplatten ergibt sich
eine Druckverteilung im metallischen Stack, die zwar im ermittelten optimalen
Anpressdruckfenster liegt, in weiten Teilen der aktiven Flache aber einen viel zu niedrigen
Anpressdruck vorweist. Eine Optimierung der Endplatte durch versteifende Strukturen kann
fur eine homogene Druckverteilung auf der aktiven Flache sorgen, wéhrend das
Dichtungskonzept aber weiterer Uberarbeitung bedarf. Dieser konstruktive Kniff sorgt beim
graphitischen Stack jedoch nicht fur Abhilfe. Durch die massiven Flowfield-Platten quittiert
der deutlich steifere Stackaufbau eine sich verwindende Endplatte sofort mit sehr
inhomogenen Druckverteilungen. Somit lassen sich auch hier die Ergebnisse zum optimalen
Anpressdruckfenster zunéchst nicht auf den graphitischen Stack Ubertragen, sofern die
Druckverteilung nicht annédhernd so homogen wie in den Einzelzellen ist. Dazu muss eine

grundlegende Anderung einiger Stackkomponenten durchgefiihrt werden.

Die Ziele dieser Arbeit wurden mit der detaillierten Bestimmung der optimalen
Anpressdruckfenster erreicht und kénnen aufgrund der Material- und Strukturuntersuchungen
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verstanden werden. Sie lassen sich durch die Analyse der Druckverteilungen auf viele andere
Stackdesigns Ubertragen und vergleichen, finden aber mdoglicherweise ihre Grenze der
Ubertragbarkeit aufgrund der sehr stark abweichenden Druckverteilungen bei metallischen
Flowfield-Designs. Die Ubertragung in den Stack-MaRstab wirft konstruktive Probleme
hinsichtlich der Homogenitit der Druckverteilungen auf, kann aber durch konstruktive

Optimierung der Stackdesigns letzten Endes erfolgreich durchgefiihrt werden.
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6 Zusammenfassung

Der Inhalt dieser Arbeit bezieht sich im Allgemeinen auf die mechanischen Eigenschaften der
GDL einer PEM-Brennstoffzelle und hat zum Ziel ein grundlegendes Verstandnis fir das
mechanische Verhalten und die Interaktion mit den angrenzenden Schichten zu schaffen, mit
dessen Hilfe die optimalen Anpressdruck-Fenster im Brennstoffzellenbetrieb fein aufgeldst
ermittelt und interpretiert werden kénnen. Dariiber hinaus sollen die ermittelten Werte durch
Analyse der Druckverteilungen auf andere Zell-Designs bertragbar gemacht und tberpruft
werden, ob die mit Testzellen bestimmten Anpressdruckwerte auf Stack-MalRstébe

hochskaliert werden kénnen.

Dazu werden in einem ersten Schritt mechanische Materialprifungen an den
GDL-Materialien SGL 29BC (GDL-Papier mit MPL), Toray TGP-H 060 (GDL-Papier ohne
MPL) und Freudenberg H2315 C2 (GDL-Vlies mit MPL) durchgefuhrt und festgestellt, dass
alle Materialien die groften plastischen Verformungen im ersten Belastungszyklus erfahren
und in den nichsten 10 bis 20 Belastungszyklen nur noch geringe Anderungen des
mechanischen Verhaltens auftreten. Eine Abhé&ngigkeit der mechanischen Eigenschaften der

GDL-Materialien von Feuchtigkeit und Belastungszeit kann nicht festgestellt werden.

Die optimalen Anpressdruckfenster werden mit Augenmerk auf die erzielbare Leistung in
Brennstoffzellenversuchen durch Variation des Anpressdrucks auf der aktiven Flache mithilfe
einer speziellen Testzelle ermittelt. So ergibt sich fur das SGL 29BC GDL-Material ein
optimaler Anpressdruck von 0,5 MPa + 0,1 MPa. Der Leistungseinbruch entsteht bei diesem
Material durch den Verlust an Dicke und damit Einbuf3en der Porositat und Permeabilitit. Das
Toray TGP-H 060 GDL-Material erzielt die hochsten Leistungen in  einem
Anpressdruckbereich von 0,6 bis 1,7 MPa. Dartber bricht die Leistung aufgrund von Faser-
und Bindermaterialbriichen ein, deren Bruchstiicke die Poren verstopfen und die Permeabilitét
irreversibel herabsetzen. Das Freudenberg H2315 C2 GDL-Material zeigt das breiteste
Arbeitsfenster von 0,6 bis 2,7 MPa. Die Analyse der Faserstruktur der Freudenberg GDL
brachte keine betriebsrelevanten Verdnderungen zu Tage. lhre unregelmé&Big ineinander
verschlungenen Fasern scheinen die mechanischen Belastungen deutlich besser abfedern und
verteilen zu kdnnen, so dass keine Strukturschadigungen auftreten und die Porositét

unbeeintrachtigt bleibt.
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Die angegebenen Werte zu den optimalen Anpressdruckbereichen sind durchschnittliche
Anpressdriicke auf der aktiven Flache und kénnen nicht ohne Berticksichtigung der Kanal-
und Steggeometrie und den daraus resultierenden tatsachlich herrschenden Driicken auf der
GDL auf andere Zelldesigns lbertragen werden. Fur von dem hier verwendeten graphitischen
Flowfield abweichende Kanal/Stegverhéltnisse sollten die tatsachlichen Driicke flr die
mechanische Optimierung herangezogen werden, ohne dabei zu sehr von dem hier
verwendeten Design abzuweichen. Fiir das SGL 29BC sollten Anpressdriicke unter dem Steg
von 0,5 bis 1,5 MPa, fir das Toray TGP-H 060 etwa 0,5 bis 4,0 MPa und fiir das Freudenberg
H2315 C2 0,5 bis 7 MPa eigestellt werden, wahrend unter den Kanalen 0,3 bis 1,5 MPa je
nach Druckbereich herrschen. Sollen statt gefrésten graphischen Flowfields metallische
Flowfields mit deutlich abweichender Kanal/Steggeometrie verwendet werden, kénnen die
optimalen Anpressdruckbereiche nur als Anhaltspunkte verwendet werden, da die
Druckverteilung unter Stegen mit abgerundeten Stegkanten, wie dies bei tiefgezogenen
Flowfields der Fall ist, deutlich abweicht und zum Einen Druckspitzen entstehen, die die
GDL schédigen konnen, wahrend aber zum Anderen der Kontaktwiderstand mit runderen
Stegkanten geringer wird. Daher ist nicht Klar, wie sich die gednderten Bedingungen auf die

Leistung auswirken.

Bei der Hochskalierung der Ergebnisse auf den Stack-MaRstab ergeben sich zunachst andere,
groBere Probleme beziiglich der Homogenitat des Anpressdrucks auf der aktiven Flache. Dies
unterstreicht, dass hier vor allem das Verstdndnis der Stackmechanik im Vordergrund steht
und nicht die Bestimmung des optimalen Anpressdrucks durch Leistungsmessungen. Bei dem
Uberpriiften metallischen Stackdesign schafft eine steifere Endplatte Abhilfe, die in der Lage
ist, den Druck homogen auf der aktiven Flache zu verteilen. Jedoch ergeben sich aufgrund der
breiten Kanéle grofe Bereiche unterhalb des Kanals, die mechanisch kaum mit der
CCM-Oberflache kontaktiert sind. Daher bleibt fraglich, ob die zuvor ermittelten optimalen
Anpressdriicke dem Optimalfall fur dieses Design entsprechen. GréRere Probleme entstehen
auch bei der Verwendung des graphitischen Stackaufbaus. Dieser Stack stellt deutlich hohere
Anspriiche an die zu verwendenden Endplatten aufgrund seiner eigenen Steifheit und der
daraus resultierenden Eigenschaft, dass erheblich weniger Verwindung der Endplatte

ausgeglichen werden kann und dies mit einer inhomogenen Druckverteilung quittiert wird.

Zusammenfassend l&sst sich sagen, dass sich das Freudenberg H2315 C2 GDL-Material als
sehr robust herausgestellt hat, wahrend es sich durch seine hervorragende Leistung
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auszeichnet. Durch die Berticksichtigung der lokalen Driicke lassen sich die Ergebnisse zum
optimalen Anpressdruck auch auf andere Zelldesigns Ubertragen. Weichen die Designs zu
stark von dem hier verwendeten ab, muss die Ubertragbarkeit kritisch begutachtet werden.
Bei der Skalierung auf StackgroBe muss zudem die Homogenitdt der Druckverteilung
sichergestellt werden, um einen optimalen Betrieb der Zellen zu gewéhrleisten. Hier zeigt sich

der metallische Stackaufbau im Gegensatz zum Graphitischen deutlich toleranter.

Kernaussagen in Kurzform:

= Bei Faserbruch sinken die Porositat sowie die Permeabilitat und damit die maximale

Leistung der Brennstoffzelle

= Papierartige Materialien reagieren strukturbedingt wesentlich empfindlicher auf
mechanische Druckbelastungen als Vliesmaterialien mit dem Ergebnis unterschiedlich

breiter Fenster hoher Leistung

= Anpressdriicke unter den Stegen sind flir Faserschadigungen verantwortlich und daher

relevanter als durchschnittliche Anpressdriicke

= Metallische Flowfields zeigen signifikant andere Druckverteilungen aufgrund der
abweichenden Kanal/Steg-Geometrie im Vergleich zu gefrésten graphitischen

Flowfields

= Homogene Druckverteilungen sind nicht selbstverstandlich und missen durch
konstruktive Arbeiten am Zell/Stack-Design erreicht werden, graphitische Stacks

zeigen sich hier durch ihren steiferen Aufbau deutlich empfindlicher
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Formelzeichen und Indizes
Lateinische Buchstaben
a Ersatzterm (m?)
Aaidtive Flache Flacheninhalt der aktiven Flache (cm?)
Axolben Flacheninhalt des Pneumatik-Kolbens (cm?)
E" Ersatz E-Modul (N/m2)
E° Standardpotential V)
E; E-Modul Korper 1 (N/m2)
E» E-Modul Korper 2 (N/m2)
F Kraft (N)
F Faraday Konstante (As/mol)
Fnax, 41,04 Maximalkraft fir Aluminiumoxid bei Hertzscher Pressung (N)
Frneumatik Kraft aufgrund des pneumatischen Drucks (N)
FRreib Aufsummierte Reibkraft (N)
Fratsachlich, Erhohung Tatséchliche Kraft auf Federn bei Erhohung der Kraft (N)
Fratschlich, Verringerung Tatséchliche Kraft auf Federn bei Verringerung der Kraft (N)
ARG freie Reaktionsenthalpie bei Standardzustand (J/mol)
I Strom (A)
APhyst Differenzdruck der Hystereseschleife (bar)
Prorrektur Druckkorrekturwert aufgrund der Reibung der qCf FC25 (N/mm2)
r Ersatzradius (m)
r Kugelradius 1 (m)
r Kugelradius 2 (m)
Tzelle Temperatur der Zelle (°C)
U Spannung V)
AXFeder Federweg (pm)
z Ladungszahl (-)
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Griechische Buchstaben
Omax,Al,05 maximal auftretende Spannung des Hertzschen Kontakts (MPa)
Omax,Aly05 max. auftr. Span. Hertzscher Kontakt mit Aluminiumoxid (MPa)
Omax,Vergitungsstahl Max. auftr. Span. Hertzscher Kontakt mit Vergtitungsstahl (MPa)
APryst Differenzdruck der Hystereseschleife (bar)
ARG freie Reaktionsenthalpie bei Standardzustand (J/mol)
AAnode Lambda der Anodenseite (-)
AKathode Lambda der Kathodenseite (-)
Vi Poisson-Zahl Korper 1 (Querkontraktionszahl) (-)
V2 Poisson-Zahl Koérper 2 (Querkontraktionszahl) (-)
dAnode relative Feuchte der Anodenseite (%)
OKathode relative Feuchte der Kathodenseite (%)
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Abkurzungsverzeichnis

CCM mit Katalysator beschichtete Membran (engl.: catalyst coated membrane)

CT Computer-Tomographie

el. elektrisch

E-Modul Elastizitatsmodul

FEP Polytetrafluorethylen-Hexafluorpropylen

FKM Fluorkautschuk

FZJ Forschungszentrum Jilich

GDL Gasdiffusionslage

Gew.-% Gewichtsprozent

IEK-3 Institut fur Energie- und Klimaforschung am Forschungszentrum Julich -
Elektrochemische Verfahrenstechnik

IP in plane

ALW Fujifilm Prescale Folie - Extrem niedriger Druck

LLLW Fujifilm Prescale Folie - Ultrasuperniederdruck

LLW Fujifilm Prescale Folie - Superniederdruck

LW Fujifilm Prescale Folie - Niederdruck

MPL Mikro-Pordse-Schicht, engl.: micro porous layer

MW Fujifilm Prescale Folie - Mittlerer Druck

PEM Polymer-Elektrolyt-Membran

PTFE Polytetrafluorethylen

REM Raster-Elektronen-Mikroskopie

rF relative Feuchte

Stk. Stlick

TP through plane

vgl. vergleiche

ZEA-1 Zentralinstitut fur Engineering, Elektronik und Analytik am

Forschungszentrum Jilich - Engineering und Technologie
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134 Anhang

zu Kapitel 3.2.1 Universal-Materialprifmaschine zur Ermittlung von

Materialkennwerten

Berechnung der maximal auftretenden Spannung einer Hertzschen Pressung fiir gehérteten

Einsatzstahl:

1. E* fur Vergitungsstahl mit Formel 3.3:

2 %210.000 N =+ 210.000 N >
E* = mm mim = 230.769
2 N 2 N mm?*
(1-0,3%) ¥ 210.000 — + (1 — 0,3%) * 210.000 5
mm mm
2. rmitr, = 15 mm und Formel 3.4:
mnr . ar. "2 T,
lim ( 12 )=“H0Wal lim —ddrl = lim () =n
r3—00 \I7 —+ 1 11> d_rl(rl + TZ) 1100
= r=r,=15mm
3. afir Vergitungsstahl mit Formel 3.2:
3|3 *5.000N * 15 mm
a= N = 0,787mm
2 % 230.769 5
mm
4. o4 fur Vergutungsstahl mit Formel 3.1:
3 % 5.000N N
Omax,Vergitungsstahl — 21+ (0,787 mm)? = 3.854 —
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Berechnung der maximal auftretenden Spannung einer Hertzschen Pressung fir eine

Aluminiumoxid (Al.03) Keramik:

1. E* flr Al203 mit Formel 3.3:

2 *380.000 mIXnZ * 380.000N N 5
E* = N mm N = 394.232
(1-0,192) * 380.000 =+ (1 - 0,192) * 380.000 >
mm mm
2. rmitr, = 15 mm und Formel 3.4:
7 . dar, 172 T
lim (—1 2 ):“Hosplfa’ lim | 20 = lim () =n
r1—0 \17 + D) 14— d_rl(rl + 7'2) 11—
S r=r,=15mm
3. a fir Al203 mit Formel 3.2:
3|3 * 5000N * 15 mm
a= N = 0,658mm
2 %394.232 —
mm

4. Opmax fUr AlOs3:

__ 3%5000N .
TmaxAl;05 = 57 (0,658 mm)? mm?

5. Bedingung g, =' 4000 —— :

mm? ’

4000 Iynz * 2 % 17 % (0,658 mm)?

Finax, at,0, = m 3 =3627N

mm?
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Oberer Stempel der Ausgleichelemente mit Napf zur Aufnahme von

Wasser flir Messungen mit Feuchte Einfluss

Abbildung A2:






Anhang 139

zu 3.3.1 Zellleistung in Abhéngigkeit des Anpressdrucks

Berechnung des Druck-Korrekturwertes zur Bestimmung des tatsachlichen Anpressdrucks auf
der aktiven Flache unter Berticksichtigung der Reibung:

_ Frein _ l A Agotven
Pkorrektur Agrr. FL 2 Physt Agke L
1
= E * 0,02 mmz * 3’14

= 0,0314 N/mm?
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zu Kapitel 3.4.2 Probenherstellung
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Abstands-Stempel zur Betatigung der Tiefziehvorrichtung mittels

Presse

Abbildung A12:
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Oberes Tiefziehwerkzeug - Stellvertretend mit Kantenradius Rk

Abbildung Al4:
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Unteres Tiefziehwerkzeug - Stellvertretend mit Kantenradius R

Abbildung A15:
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Ubersichtsdarstellung der Tiefziehwerkzeuge zur Herstellung eines

Abbildung A17:

funktionierenden, tiefgezogenen metallischen Flowfields mit 25 cm?

aktiver Flache
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Abbildung A18: Tiefgezogenes Flowfield in Edelstahl (1.4404/316L) mit 0,2 mm
Dicke (Copyright: Forschungszentrum Jilich GmbH)
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zu Kapitel 3.4.3 Getestete Short-Stacks

Stromabnehmerplatte
mit Flowfield

GFK-Rahmen

Endplatte

h\/

rhole,',7 heit

Abbildung A19: Graphitischer Stackaufbau im RoBiPo-Design






Anhang

159

zu Kapitel 4.1 GDL-Materialien unter Druckbeanspruchung:
Spannungs-Stauchungs-Diagramme

N
ul

N
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Kompressionsdruck (MPa)

Abbildung A20:
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Abbildung A21:
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zu Kapitel 4.3 Leistung einer Einzelzelle unter Variation des Anpressdrucks
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Abbildung A24: Polarisationskurven mit SGL 29BC GDL bei verschiedenen

Anpressdriicken (Aanode = 2, Akathode = 2,5, Rel. Feuchte 60 %, 70 °C)



162 Anhang

caedaedddaddeddeddddadd
2 2 222222222222 22222
NN W O s O s W o WO M~ S W o s
I-n__d:‘IN_‘H_.O’l__P\__LO_‘iM‘H‘O_‘OQ‘kD__Ln__M__PQ‘r\!‘H‘H‘
NNNNTFT;'%'%';‘}'TT?;C‘F;?EO
w-.
—
LD-.
—
q‘-
—
N-.
—l
E
o <
5 <
]
2
£
o
0 T
S £
o
]
"
m-.
o
<r-.
o
N-.
o
e S
o ) Q. ™~ 0 n ﬂ'__ o o~ — o
— o o o o o o o o o o
(A) Bunuueds)|jaz
Abbildung A25: Polarisationskurven mit Toray TGP-H 060 GDL bei verschiedenen

Anpressdriicken (Aanode = 2, Akathode = 2,5, Rel. Feuchte 60 %, 70 °C)
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Abbildung A26: Polarisationskurven mit Freudenberg H2315 C2 GDL bei

verschiedenen Anpressdriicken (Aanode = 2, Akathode = 2,5, Rel. Feuchte
60 %, 70 °C) - mit Standardabweichung
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zu Kapitel 4.3.3 GDL-Vlies mit MPL: Freudenberg H2315 C:

1,2
— BOL bei 0,6 MPa
Lo — nach 0,95 MPa
' — nach 1,9 MPa
\ hach 2,7 MPa
0,8 -
s
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©
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Stromdichte (A/cm?)
Abbildung A27: Referenzmessungen bei 0,6 MPa nach den jeweiligen Druckstufen

0,95 MPa, 1,9 MPa und 2,7 MPa fiir die Testzelle mit Freudenberg
GDL H2315 C2
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zu Kapitel 4.4 Lokale Druckverteilung unter Kanal und Steg
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Abbildung A28: Druckverteilungen in der quickCONNECTfixture der Firma Baltic

Fuel Cells GmbH zur Anpressdruckabhdngigen Leistungsmessung
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Abbildung A31: Einfluss des Stegkantenradius auf die Druckverteilung fir SGL 29BC
- Grafische Auswertung
Tabelle Al: Genauigkeit der graphischen Auswertung der Fujifilm Prescale
Druckmessfolien
SGL 29BC Toray TGP-H 060 Freudenberg H2315 C2
Sollwert
?_Ur'::hSChn't:(' Graphische Graphische Graphische
& (?\;I E;)uc Augvgﬁgtlimg Abweichung Austrstr:tl:mg Abweichung Austxﬁtr:tltmg Abweichung
(MPa) (MPa) (MPa)
0,6 0,38 0,37 0,40 0,33 0,46 0,23
0,9 0,67 0,26 0,78 0,13 0,82 0,09
1,8 1,41 0,22 1,58 0,12 1,58 0,12
2,5 2,32 0,072 2,17 0,13 2,6 -0,04
Mittelwert: 0,23 Mittelwert: 0,18 Mittelwert: 0,10







Anhang

171

zu Kapitel 4.5 Globale Druckverteilung auf der aktiven Flache
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Abbildung A32:
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1,0

Druckverteilungen innerhalb des graphitischen 5-Zellen-Stackaufbaus
mit nicht verstrebten Endplatten - ohne GFK-Rahmen um die GDL
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Zelle 1
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Abbildung A33: Druckverteilungen innerhalb des graphtischen 5-Zellen-Stackaufbaus
mit verstrebten Endplatten - herkdmmlich mit GFK-Rahmen um die
GDL
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Abbildung A34: Druckverteilungen innerhalb des metallischen 5-Zellen-Stackaufbaus
mit nicht verstrebten Endplatten
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Zelle 1 d Druck (MPa)

Abbildung A35: Druckverteilungen innerhalb des graphtischen 5-Zellen-Stackaufbaus
mit verstrebten Endplatten - ohne GFK-Rahmen um die GDL
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Druck (MPa)

Stackaufbaus

Zellen-

Druckverteilungen innerhalb des metallischen 5

mit verstrebten Endplatten

Abbildung A36:
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Abbildung A37:

3D-Vermessung der Vorder- und Riickseite exemplarisch fur eine der

graphitischen Flowfield-Platten
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