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Aufgabenstellung fur die Diplomarbeit

Herrn Christoph Humer, Matrikelnummer: 016 14 838 wird folgende Aufgabe gestellt:

»Experimentelle Entwicklung einer H2-Purge-Strategie zur Maximierung der

Effizienz einer PEM-Brennstoffzelle“

Ein vielversprechender Ansatz zur Defossilisierung des Transportsektors ist die Nutzung
der Polymer-Elektrolyt-Membran-Brennstoffzelle (PEM-BZ) als Energiequelle fur den
Antrieb im Fahrzeugbereich. Im Automotive-Bereich wird in der PEM-BZ an der Kathode
Luftsauerstoff und an der Anode reiner Wasserstoff als Reaktand eingesetzt. Durch die
Permeation von Stickstoff aus der Luft und Reaktionswasser von der Kathode zur Anode
nimmt die Wasserstoffkonzentration an der Anode und in weiterer Folge auch die
Zellspannung stetig ab. Bei Erreichung eines gewissen Schwellwertes muss die Anode
mit frischem Wasserstoff gespult werden. Dies bedingt Verluste und somit eine
Reduzierung der Effizienz.

Im Zuge der Diplomarbeit soll der Einfluss der Stickstoff- und Wasserkonzentration an
der Anodenseite sowie das Potential zur Maximierung der Effizienz untersucht werden.
Darauf aufbauend soll eine optimierte H2-Purge-Strategie entwickelt und evaluiert
werden.

Schwerpunkte:

e Literaturrecherche  beziglich des  Einflusses der  Stickstoff- und
Wasserkonzentration an der Anode auf die Leistung und Funktionalitat von
PEM-Brennstoffzellen

e Untersuchungen am Brennstoffzellensystemprufstand

e Bewertung des Einflusses der Stickstoff- und Wasserkonzentration an der Anode
bei verschiedenen Betriebsbedingungen

e Entwicklung einer H2-Purge-Strategie zur effizienten Entfernung von Wasser und
Stickstoff im Hinblick auf eine Maximierung der Wasserstoffnutzung

e Evaluierung des Potentials zur Maximierung der Wasserstoffnutzung

e Auswertung und Analyse der Ergebnisse sowie schriftliche Ausarbeitung
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Kurzfassung Seite IV

Kurzfassung

Die Verwendung von Polymer-Elektrolyt-Membran-Brennstoffzellen (PEM-BZ) als
Energiequelle fur Fahrzeugantriebe bietet ein groRes Potential im Hinblick auf die
Dekarbonisierung des Transportsektors [1]. In der PEM-BZ wird an der Kathode
Luftsauerstoff und an der Anode Wasserstoff als Reaktant zugeflhrt. Wasserstoff,
welcher an der Anode rezirkuliert, wird wahrend des Betriebs der BZ durch die Diffusion
von Stickstoff und Wasser von der Kathode verunreinigt. Das heildt, die
Wasserstoffkonzentration nimmt stetig ab. Die anodenseitige Akkumulation von Stickstoff
und Wasser bedingt nicht nur eine Abnahme der Zellspannung, sondern kann auch zu
langfristigen Schaden der BZ fihren. Dementsprechend muss die Anode in regelmafigen
Abstanden mit frischem Wasserstoff gespult werden. Dieser Spulvorgang wird in der
Literatur als Purge-Vorgang bezeichnet [2].

Im Sinne einer effizienten Entfernung von Stickstoff und Wasser ist es Ziel dieser
Diplomarbeit eine optimierte H2-Purge-Strategie zu entwickeln. Nach Darlegung
theoretischer Grundlagen bezugnehmend auf die Stickstoffdiffusion und das
Wassermanagement wahrend des Betriebs einer PEM-BZ folgen experimentelle
Untersuchungen, welche auf dem 25 kW-Brennstoffzellensystemprifstand am Institut fur
Fahrzeugantriebe und Automobiltechnik (IFA) der TU Wien durchgefihrt werden. Dabei
erfolgt durch den Einsatz eines Massenspektrometers die Messung der anodenseitigen
Gaszusammensetzung.

Basierend auf den erhaltenen Messdaten wird eine H2-Purge-Strategie entwickelt,
welche durch die Reduzierung der Purge-Verluste einen brennstoffsparenden Betrieb
und damit eine verbesserte Wasserstoffausnutzung erméglicht. Im Sinne der Vermeidung
einer Degradation der BZ aufgrund einer lokalen Unterversorgung an Wasserstoff, sowie
der Verbesserung des dynamischen Verhaltens der BZ folgt die Entwicklung einer
weiteren Hz-Purge-Strategie. Deren Ziel stellt die Minimierung der Stickstoffkonzentration
an der Anode dar.

Die Evaluierung beider Strategien erfolgt durch die Vermessung eines stationaren
Lastzyklus, sowie eines dynamischen WLTC-Fahrzyklus. Gemaf der Zielsetzung flhrt
ein Betrieb mit der brennstoffsparenden Strategie zu geringeren Purge-Massen, wobei
die festgelegten Untergrenzen der Wasserstoffkonzentrationen stets eingehalten
werden. Die stickstoffmindernde Strategie ermdglicht hohe Wasserstoffkonzentrationen
uber den gesamten Lastbereich der BZ, allerdings fuhrt der Betrieb mit dieser Strategie
zu erhohten Purge-Verlusten. AbschlieRende Wirkungsgradbetrachtungen des
BZ-Systems zeigen jedoch, dass eine Minderung der anodenseitigen
Stickstoffkonzentration bei einer gleichzeitigen Absenkung der Antriebsleistung der
Nebenaggregate erzielt werden kann. Damit wird sowohl ein verbessertes dynamisches
Verhalten der BZ als auch ein erhdhter Wirkungsgrad des BZ-Systems ermdglicht.
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Abstract Seite V

Abstract

The use of hydrogen-powered polymer electrolyte membrane fuel cells (PEM-FC) as an
energy source for vehicle propulsion offers great potential concerning the decarbonization
of the transport sector [1]. In the PEM-FC, atmospheric oxygen is supplied as a reactant
at the cathode and hydrogen at the anode. Hydrogen, which is recirculated at the anode,
is contaminated by the diffusion of nitrogen and water from the cathode during the
operation of the FC. That is, the hydrogen concentration decreases steadily. The
anode-side accumulation of nitrogen and water causes a decrease in cell voltage and can
lead to long-term damage to the FC. Accordingly, the anode must be flushed with fresh
hydrogen at regular intervals. This process is referred to as purge in the literature [2].

In terms of efficient removal of nitrogen and water, this diploma thesis aims to develop an
optimized H2-purge strategy. After the theoretical basics concerning nitrogen diffusion
and water management during the operation of a PEM-FC are presented, experimental
investigations follow, which are carried out on the 25 kW fuel cell system test bench at
the Institute of Powertrains and Automotive Technology (IFA) of the TU Wien. By using a
mass spectrometer, the anode-side gas composition is measured.

Based on the measurement data obtained, an Hz-purge strategy is developed, enabling
a fuel-saving operation and thus improved hydrogen utilization by reducing the purge
losses. To avoid degradation of the FC due to fuel starvation and to improve the dynamic
behavior of the FC, another Hz-purge strategy is being developed. It aims to minimize the
nitrogen concentration at the anode.

Both strategies are evaluated by measuring a stationary load cycle and a dynamic WLTC
driving cycle. According to the objective, operation with the fuel-saving strategy leads to
lower purge masses while maintaining the beforehand specified limits of the hydrogen
concentrations. The nitrogen-reducing strategy enables high hydrogen concentrations
over the entire load range of the FC, but operation with this strategy leads to increased
purge losses. However, final efficiency considerations of the FC system show that a
reduction in the anode-side nitrogen concentration can be achieved with a simultaneous
decrease in the power demand of the auxiliary units. This enables both improved dynamic
behavior of the FC and increased efficiency of the FC system.
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Abkurzungsverzeichnis

BEV ..o Battery Electric Vehicle = batterieelektrisches Fahrzeug
BoP....coooeeennnn. Balance of Plant = Nebenaggregate

BZ..ooooiiiiie. Brennstoffzelle

FCorrriieees Fuel Cell = Brennstoffzelle

FCEV............... Fuel Cell Electric Vehicle = Brennstoffzellenfahrzeug
GDL....ccovvnee. Gas Diffusion Layer = Gasdiffusionsschicht

IFA...... Institut fur Fahrzeugantriebe und Automobiltechnik
MEA........c..c.. Membrane Electrode Assembly = Membran Elektroden Einheit
NEDC .............. New European Driving Cycle = Neuer Europaischer Fahrzyklus
OCV....cccvvnnenn. Open Circuit Voltage = Leerlaufspannung

PEM.....cccceee. Polymer-Elektrolyt-Membran

PFSA............... Perfluorosulfonic Acid = Perfluorsulfonsaure

PKW ....oooeennin. Personenkraftwagen

WLTC .............. Worldwide Harmonized Light Vehicles Test Cycle = weltweit

harmonisierter Testzyklus fur leichte Nutzfahrzeuge
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Nomenklatur

Symbol Sl-Einheit Definition

a 1 Aktivitat

C mol m-3 Konzentration

dQu, purge As Purge-Intervall

D m? s’ Diffusionskoeffizient

E \% reversible Zellspannung

E, J mol” Aktivierungsenergie

fo 1 Volumenverhaltnis des Wassers in der Membran
F C mol! Faraday-Konstante

G J freie Gibbs-Energie

AG J Anderung der freien Gibbs-Energie
H J Enthalpie

H, J kg! unterer Heizwert

i A m? Stromdichte

i A m2 limitierende Stromdichte

io A m2 Austauschstromdichte

I A Stromstarke

Ji mol m2 s Diffusionsrate

k mol m' s' Pa' Permeationskoeffizient

m kg Masse

m kg s Massenstrom

M kg mol’ molare Masse

n 1 Elektronenanzahl

NRez s Drehzahl der Rezirkulationspumpe
N 1 Anzahl der Zellen

p Pa (Partial-)Druck

Dsat Pa Sattigungsdampfdruck

PH, Versorgung Pa H2-Versorgungsdruck

P W Leistung

Q C elektrische Ladung

R J mol' K1 allgemeine Gaskonstante

R, Q m2 spezifischer Gesamtinnenwiderstand
Ry J kg K1 spezifische Gaskonstante

S mol m-3 Loslichkeitskoeffizient

S J K1 Entropie

Aty, purge S Purge-Dauer

August 2022

B22016



Die approbierte gedruckte Originalversion dieser Diplomarbeit ist an der TU Wien Bibliothek verfligbar

The approved original version of this thesis is available in print at TU Wien Bibliothek.

M Sibliothek,
Your knowledge hub
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Seite IX

Symbol Sl-Einheit Definition

T K Temperatur

Tkiniein K KahImitteleintrittstemperatur
Tiuftein K Lufteintrittstemperatur

v m s Geschwindigkeit

/4 m?3 Volumen

V. V Zellspannung

AVt V Aktivierungsuberspannung
AV, one V Konzentrationsuberspannung
AVonm \% Ohm’scher Spannungsverlust
Wy, J elektrische Arbeit

Ay s Steigung

Griechische Buchstaben

Symbol SI-Einheit Definition

a 1 Ladungstransportkoeffizient
é m Diffusionsstrecke

Om m Membrandicke

n 1 Wirkungsgrad

A 1 Stochiometrie

p kg m3 Dichte

7 1 relative Feuchte

) 1 Skalierungsfaktor

Hochgestellter Index

Symbol Definition

A Anodenseite

C Kathodenseite

0 Standardbedingungen

Tiefgestellter Index

Symbol Definition

aus Austritt

BoP Balance of Plant
BZ,St Brennstoffzellenstack
eff effektiv

ein Eintritt

H, Wasserstoff
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Nomenklatur

Seite X

Symbol Definition

H,0 Wasser

i Komponente i
Lu Luft

M Mischung

ND Niederdruck
N, Stickstoff

0, Sauerstoff
Purge Purge-Vorgang
ref Referenz
Rezi Rezirkulation
U Umgebung
ver verbraucht

zu zugefihrt
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Einleitung und Motivation Seite 1

1 Einleitung und Motivation

Dem voranschreitenden Klimawandel entgegenzuwirken stellt eine der grofiten
Herausforderungen der Gegenwart dar. Der nach wie vor wachsende Transportsektor
verursacht etwa ein Viertel der weltweiten Treibhausgas (THG)-Emissionen. Vor allem
der StralRenverkehr, welcher fur mehr als die Halfte aller THG-Emissionen des
Transportsektors verantwortlich ist, tragt bedeutend zur globalen Erwarmung bei [3], [4].
Dementsprechend haben alternative Antriebskonzepte in den letzten Jahren grolle
Aufmerksamkeit auf sich gezogen. Neben batterieelektrischen Fahrzeugen (BEVs)
konnten kunftig auch Brennstoffzellenfahrzeuge (FCEVs) eine wesentliche Rolle in
Bezug auf die Dekarbonisierung des StralRentransports spielen. FCEVs verursachen
keine lokalen Emissionen und die hohe gravimetrische Energiedichte des Wasserstoffs
erlaubt grofle Reichweiten. Vorteile gegenuber BEVs werden vor allem im
Schwerlastbereich deutlich, da durch den Wegfall groRer Batterien eine deutliche
Gewichtsersparung ermoglicht wird. Zudem kann ein leerer Wasserstofftank in wenigen
Minuten wieder geflllt werden [5].

Im Automotive-Bereich werden in erster Linie Polymer-Elektrolyt-Membran-
Brennstoffzellen (PEM-BZ) herangezogen. Bei PEM-BZ wird an der Anode Wasserstoff
zugeflhrt, wahrend die Kathode in Kontakt mit Luftsauerstoff steht. Getrennt werden die
beiden Seiten durch eine dunne Membran, welche nur fur die Protonen der
Wasserstoffmolekule durchlassig ist. Bei der auftretenden Umwandlung von chemischer
Energie in elektrischen Strom entsteht bei Freisetzung von Warme lediglich Wasser als
Reaktionsprodukt an der Kathode [6].

Um die Effizienz bezuglich des Wasserstoffverbrauchs zu verbessern wird der
unverbrauchte Wasserstoff meist an der Anode rezirkuliert, wobei die unvermeidliche
Diffusion von Stickstoff und Wasser von der Kathode zur Anode zu einer stetigen
Verunreinigung fuhrt[7]. Die kontinuierliche Abnahme der anodenseitigen
Wasserstoffkonzentration wirkt sich in weiterer Folge negativ auf die Zellspannung aus.
Zudem kann ein lokaler Mangel an Brennstoff zu einer Minderung der Lebensdauer der
BZ fihren. Um eine Ubermafige Anreicherung von Stickstoff und Wasser zu verhindern
wird ein Teil des rezirkulierenden Anodengases periodisch in die Umgebung abgeblasen,
wodurch frischer Wasserstoff nachstromen kann. Dieser sogenannte Purge-Vorgang
bedingt jedoch Verluste und somit eine Reduzierung der Effizienz [2].

Ziel dieser Diplomarbeit ist die experimentelle Entwicklung einer Hz-Purge-Strategie zur
Maximierung der Effizienz einer PEM-Brennstoffzelle. Alle Untersuchungen werden dabei
auf dem Brennstoffzellensystemprifstand am Institut fur Fahrzeugantriebe und
Automobiltechnik (IFA) der TU Wien durchgefihrt, wobei die Messung der
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Einleitung und Motivation Seite 2

anodenseitigen Gaszusammensetzung unter Verwendung eines Massenspektrometers
erfolgt. Ausgehend von einer Bewertung des Einflusses der Stickstoff- und der
Wasserkonzentration an der Anode bei verschiedenen Betriebsbedingungen umfasst die
Arbeit die Entwicklung von zwei verschiedenen Purge-Strategien, sowie deren
Evaluierung durch die Vermessung von einem stationaren und dynamischen Lastzyklus.
Das Optimierungsziel der ersten Strategie liegt in der moglichst effizienten Entfernung
von Stickstoff und Wasser im Hinblick auf die Maximierung der Wasserstoffausnutzung.
Ziel der zweiten Strategie ist es, die Stickstoffkonzentration an der Anode weitestgehend
zu minimieren, um einen mdglichen Brennstoffmangel bei grolRen Lastspringen zu
vermeiden.
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2 Grundlagen der PEM-Brennstoffzellentechnik

In diesem Kapitel der Arbeit folgt die Darlegung theoretischer Grundlagen in Bezug auf
die PEM-Brennstoffzelle, sowie das PEM-Brennstoffzellensystem, einschliel3lich dessen
Wassermanagements und auftretender Stickstoffdiffusion wahrend des Betriebs. Damit
soll ein Ausgangspunkt fur die anschlieRenden experimentellen Untersuchen geschaffen
werden.

2.1 Die PEM-Brennstoffzelle

PEM-Brennstoffzellen wandeln durch raumlich getrennte elektrochemische Reaktionen
chemische Energie in Strom um. Genauer erfolgt dabei die anodische Oxidation von
Wasserstoff und die kathodische Reduktion von Sauerstoff [8]. Die Vorteile der PEM-BZ
gegenuber anderen Brennstoffzellentypen liegen in der hohen Leistungsdichte, der
Unempfindlichkeit gegenuber haufigen Start-Stopp-Zyklen und der Einsatzfahigkeit bei
niedrigen Temperaturen. Diese Eigenschaften machen sie besonders fur die mobile
Anwendung in Fahrzeugen attraktiv [9]. Im Folgenden wird eine kurze EinfGhrung zur
grundlegenden Arbeitsweise von PEM-BZ gegeben.

2.1.1 Aufbau und Funktionsweise

Der fur die Funktion einer PEM-BZ unerlassliche Bestandteil stellt eine dunne,
protonenleitende Membran dar, welche Ublicherweise aus einem perfluorierten
Sulfonsaure (PFSA)-Polymer besteht. Der meistverwendete Werkstoff ist unter dem
Handelsnamen Nafion bekannt. Wie in Abbildung 2.1 dargestellt, befindet sich diese
Membran zwischen zwei elektrisch leitenden Elektroden, welche wiederum von der
sogenannten Gasdiffusionsschicht (GDL) umgeben sind. Die GDL besteht aus einem
Fasersubstrat aus hydrophobiertem Grafitpapier, -filz oder -gewebe. Die Elektroden
setzen sich aus einem pordsen Kohlenstofftrager auf dem Katalysatorpartikel, in der
Regel Platin, aufgebracht sind zusammen. Die Struktur aus Elektroden und Membran
wird als MEA (Membrane Electrode Assembly) bezeichnet und ist weniger als 1 Millimeter
dick. Wahrend des Betriebs der PEM-BZ werden die Reaktionsgase Uber die FlieRkanale
der aulRenliegenden Bipolarplatten zugefuhrt und diffundieren durch die porése Struktur
der GDL bis an den Katalysator, an dessen Oberflache schlie3lich die elektrochemischen
Reaktionen stattfinden [8]-[11].
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@ Kathode

@ Anode

Setate Suit

Elektrolyt (Membran)
Elektrode mit Katalysator
Gasdiffusionsschicht (GDL)

Bipolarplatte mit
FlieRkanalen

Abbildung 2.1: Aufbau einer PEM-BZ (in Anlehnung an Figure 1-10 [11], Abb. 6.2 [10])

Der an der Anode zugefuhrte Wasserstoff wird nach Gleichung 2.1 unter Abgabe von
zwei Elektronen zu zwei Protonen oxidiert [10].

H, » 2H* + 2e~ (2.1)

Die Protonen wandern durch die fur sie durchlassige Membran, wahrend die Elektronen
uber einen aulleren Stromkreis unter Verrichtung nutzlicher Arbeit zur Kathode gelangen.
Dort treffen sie auf die durch die Membran transportierten Wasserstoffprotonen und auf
den der Kathode zugefihrten Sauerstoff. Der Sauerstoff wird durch die Aufnahme der
Elektronen reduziert und durch die Verbindung mit den zwei Wasserstoffprotonen
entsteht nach Gleichung 2.2 Wasser als Reaktionsprodukt [10].

1
502 +2H* +2e™ > H,0 (2.2)

Die Gesamtreaktion kann schlie3lich laut Gleichung 2.3 angeschrieben werden [10].

1
H, +§02 - H,0 (2.3)
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2.1.2 Zellspannung

Eine BZ wandelt die chemische Energie des ihr zugefuhrten Brennstoffs in elektrische
Energie um. Jede chemische Reaktion geht mit der Bildung von Entropie, d.h. mit
irreversiblen Verlusten, einher. Dadurch kann nur ein Teil der zur Verflgung gestellten
Energie in elektrischen Strom umgewandelt werden. Das Maximum an umwandelbarer
Energie lasst sich durch die freie Gibbs-Energie G beschreiben, welche laut
Gleichung 2.4 aus der Enthalpie H des Reaktanten abzuglich des Produkts aus
Temperatur T und Entropie S berechnet werden kann [11].

G=H-TxS (2.4)

Ausgehend davon kann die Anderung der freien Gibbs-Energie AG fiir die chemische
Reaktion in einer wasserstoffbetriebenen BZ bestimmt werden. Unter der Annahme von
vorherrschenden Standardbedingungen und der Entstehung von lediglich flissigem
Produktwasser betragt AG = —237 kJ /mol [9].

Die umwandelbare elektrische Arbeit W, Iasst sich laut Gleichung 2.5 durch das Produkt
aus der Ladung Q und dem elektrischen Potential E berechnen und entspricht weiters der
negativen Anderung der freien Gibbs-Energie AG [11].

W, =Q+E=—AG (2.5)

Die bei einer Brennstoffzellenreaktion Ubertragene Ladung Q@ pro Mol verbrauchtem
Wasserstoff kann, wie in Gleichung 2.6 angefuhrt, durch das Produkt aus
Elektronenanzahl n pro Wasserstoffmolekll und der Faraday-Konstante F berechnet
werden [11].

Q=nx*F (2.6)

Mit n = 2 (zwei Elektronen pro Wasserstoffmolekul) und F = 96485 C/mol kann das
elektrische Potential E° der BZ laut Gleichung 2.7 bestimmt werden. Dabei wird auch von
der reversiblen Zellspannung bei Standardbedingungen gesprochen [9].

]
_AC 2370001
Eo=— = moL — 123V (2.7)
n 2 % 96485 =

BZ werden allerdings haufig unter Bedingungen betrieben, die stark vom
Standardzustand abweichen, wodurch die oben angefuhrte Zellspannung nur als
theoretische Kenngroe zu betrachten ist [9].
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Um eine bessere Annaherung an reale Gegebenheiten zu erreichen, mussen
Unterschiede in der Temperatur, dem Druck und der Konzentration der Reaktanten
berucksichtigt werden. Hier findet die sogenannte Nernst-Gleichung Anwendung, welche
in der Elektrochemie von zentraler Bedeutung ist. Sie stellt eine Erweiterung von
Gleichung 2.7 dar und enthalt zusatzlich die Temperatur T, die allgemeine
Gaskonstante R, sowie die Aktivitaten a; der Edukte und Produkte mit deren jeweiligen
stochiometrischen Koeffizienten. Im vorliegenden Fall einer wasserstoffbetriebenen BZ
lasst sich nun die reversible Zellspannung E laut Gleichung 2.8 berechnen [9].

RT ay,ad’
E=E°+—*ln<u> (2.8)
nF Ay,0

Unter der Annahme von idealen Gasen lassen sich die Aktivitaten des Wasser- und
Sauerstoffs durch die Partialdricke p; der beiden Reaktanten ersetzen. Weiters kann
unter der Voraussetzung der Entstehung von lediglich flissigem Produktwasser die
Aktivitat des Wassers ay,o = 1 gesetzt werden. Aus der Nernst-Gleichung folgt somit

Gleichung 2.9 [9].

RT
E=E°+ Tt In(pu,pd?) (2.9)

Ein hoherer Partialdruck der Reaktanten wirkt sich demnach positiv auf die Zellspannung
aus. Anzumerken ist, dass die Temperatur zwar als Variable in die Nernst-Gleichung
miteingeht, der Temperatureinfluss damit jedoch nicht vollstandig berucksichtigt wird [9].

2.1.3 Elektrochemie

Wenn eine BZ zwar mit Reaktanten versorgt wird, der aulere elektrische Stromkreis
jedoch nicht geschlossen ist und somit kein Strom flie3en kann, stellt sich die sogenannte
Leerlaufspannung (OCV) ein. Die Leerlaufspannung ist im Allgemeinen deutlich niedriger
als die in Unterabschnitt 2.1.2 definierte reversible Zellspannung. Wird der Stromkreis in
weiterer Folge geschlossen, nimmt die Spannung in Abhangigkeit des umgewandelten
Stroms sogar noch weiter ab [11]. Im Folgenden werden jene Einflussfaktoren naher
behandelt, welche als Ursache flr diesen Spannungsverlust ausgemacht werden
konnen.

Aktivierung

Chemische Reaktionen laufen im Allgemeinen nicht ohne einer bereitgestellten
Aktivierungsenergie ab. So wird auch in der BZ ein Teil der erzeugten Spannung dazu
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bendtigt, die elektrochemische Reaktion an der Katalysatoroberflache zu starten. Dabei
wird von Aktivierungsverlusten gesprochen, welche im Zusammenhang mit der tragen
Elektrodenkinetik stehen. Diese Verluste treten sowohl an der Anode als auch an der
Kathode auf, wobei die kathodische Sauerstoffreduktion deutlich hdhere
Uberspannungen benétigt als die anodische Wasserstoffoxidation. Die bendtigte
Aktivierungsuberspannung 4V, stellt den dominierenden Verlust bei geringen
Belastungen der Zelle dar und lasst sich Uber die sogenannte Tafel-Gleichung,
Gleichung 2.10, beschreiben [11].

RT
AVger = p

*nF*ln(—) (2.10)

Lo

Der Ladungstransportkoeffizient a beschreibt dabei den Anteil der zugeflhrten
elektrischen Energie, der zur Anderung der Geschwindigkeit einer elektrochemischen
Reaktion genutzt wird [12]. Die Stromdichte i wird aus dem Verhaltnis der angelegten
Stromstarke und der elektrochemisch aktiven Flache der Zelle berechnet. Die
Austauschstromdichte i, ist ein Mal} fur die Reaktionswilligkeit einer elektrochemischen
Reaktion. Je hoher die Austauschstromdichte ist, desto niedriger ist die bendtige
Aktivierungsuberspannung [11].

Interne Stromfliisse und Brennstoffdiffusion

Obwohl die Polymermembran grundsatzlich als nicht elektrisch leitend und undurchlassig
fur Reaktionsgase gilt, ist die Diffusion kleiner Mengen an Wasserstoff von der Anode zur
Kathode nicht ausgeschlossen. Der Grund dafur liegt in der por6sen Struktur der
Membran. Weiters tragt das in der Membran befindliche Wasser aufgrund der Léslichkeit
von Wasserstoff in diesem zur Brennstoffdiffusion bei. Die treibende Kraft fur die
Permeation von Wasserstoff durch die Membran stellt der Hz-Konzentrationsgradient
zwischen Anode und Kathode dar. Jedes diffundierende Wasserstoffmolekul enthalt zwei
Elektronen, welche somit nicht an dem durch den externen Stromkreis flieRenden
Elektronenstrom beteiligt sind. Diese Verluste haben vor allem bei Betrieb der BZ mit
Leerlaufspannung oder geringer Stromdichte einen negativen Einfluss auf die
Zellspannung. Mit steigender Stromdichte nimmt die Wasserstoffkonzentration an der
Katalysatorschicht ab, wodurch diese Verluste bei betriebslblichen Stromstarken meist
vernachlassigbar sind [11].

Ohm’scher Widerstand

Ohm’sche Verluste entstehen einerseits aufgrund des Widerstands gegen den lonenfluss
im Elektrolyten und andererseits aufgrund des Widerstands gegen den Elektronenfluss
im aulleren Stromkreis und in den leitfahigen Komponenten der BZ. Die auftretenden
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Spannungsverluste A4V,;,, konnen nach dem Ohm’schen Gesetz laut Gleichung 2.11
ausgedruckt werden [11].

AVopm = i * R, (2.11)

lonischer und elektrischer Widerstand werden dabei in einem spezifischen
Gesamtinnenwiderstand R; zusammengefasst, wobei der elektrische Widerstand nahezu
vernachlassigbar ist [11].

Massentransport

Massentransportverluste treten dann auf, wenn ein Reaktant an der Elektrode so schnell
verbraucht wird, dass es zur Bildung eines Konzentrationsgradienten zwischen den
FlieBkanalen der BZ und der Katalysatoroberflache kommt, wie schematisch fur die
Anodenseite in Abbildung 2.2 dargestellt.

| Anode | GDL

H,-Konzentration

FlieRkanal

GDL + Elektrode

A J

Distanz

Abbildung 2.2: Schematische Darstellung des Hz-Konzentrationsgradienten an der Anodenseite (in
Anlehnung an Abbildung 2-6 [9])

Wie zuvor in Gleichung 2.9 beschrieben, hangt die reversible Zellspannung von den
Partialdriicken und somit von der Konzentration der Reaktanten ab. Die Konzentration
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der Reaktanten an der Katalysatoroberflache ist des Weiteren von der Stromdichte
abhangig. Je hoher die Stromdichte ist, desto geringer ist die Konzentration und
umgekehrt. Die Oberflachenkonzentration erreicht ein Minimum, wenn die
Verbrauchsgeschwindigkeit der Reaktanten gleich ihrer Diffusionsrate durch die GDL ist.
Die Stromdichte, bei der sich diese Bedingung einstellt, wird als limitierende
Stromdichte i, bezeichnet. Sie Iasst sich laut Gleichung 2.12 berechnen, wobei D; dem
Diffusionskoeffizienten des jeweiligen Reaktanten, C; der Konzentration dessen im
Flie3kanal und § der Diffusionsstrecke entspricht [11].

i, = b Dix i (2.12)
1)

Eine BZ kann nicht Uber die limitierende Stromdichte hinaus belastet werden, da in

diesem Fall nicht ausreichend Reaktant nachgeliefert werden kann. Der

Spannungsverlust aufgrund des Konzentrationsgradienten Iasst sich schlie3lich nach

Gleichung 2.13 beschreiben [11].

RT i
AV = —+1n (iL L l_) (2.13)

Polarisationskurve

Die tatsachliche Zellspannung V., die sich wahrend des Betrieb einer BZ einstellt, lasst
sich schlieBlich aus der reversiblen Zellspannung abzlglich der zuvor definierten Verluste
nach Gleichung 2.14 berechnen [11].

Ve =E — AVt — AVonm — AVeonc (214)

Nach Einsetzen der jeweiligen Verluste ergibt sich Gleichung 2.15.

V.= E RT 1(i) i % R RT1<iL) 2.15
= — * — ) — 17 % , — — %
¢ axnf \i) T TN TR TG = (2.15)

I —1
Zu erwahnen ist, dass die Aktivierungs- und Konzentrationsverluste sowohl an der Anode
als auch an der Kathode auftreten und dementsprechend auch zweifach bei der
Berechnung der Zellspannung bericksichtigt werden mussen [11].

Der durch Gleichung 2.15 beschriebene Zusammenhang zwischen der Zellspannung und
der angelegten Stromdichte kann weiters grafisch dargestellt werden, wodurch sich die
sogenannte Polarisationskurve ergibt. Die Polarisationskurve gilt als charakteristisches
Merkmal in Bezug auf die Performance einer BZ und ist beispielhaft in Abbildung 2.3
dargestellt [10].
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Abbildung 2.3: Polarisationskurve einer PEM-BZ (in Anlehnung an Abb. 6.5[10])

Ausgehend von der theoretisch maximal erreichbaren Zellspannung, der
Thermoneutralspannung, sind das Standardpotential (Gleichung 2.7), die
Nernst-Spannung (Gleichung 2.8), sowie die Leerlaufspannung (OCV) eingezeichnet.
Die Polarisationskurve wird durch den Verlauf der tatsachlichen Zellspannung
beschrieben und kann in drei Bereiche eingeteilt werden. Bei geringen Stromdichten
dominieren die Aktivierungsverluste, welche aufgrund des Verhaltnisses aus Stromdichte
und Austauschstromdichte flr den logarithmischen Abfall der Kurve verantwortlich sind.
Im Bereich mittlerer Stromdichten, in dem Ublicherweise der Betrieb der BZ stattfindet,
sind die ohm’schen Verluste, welche zu einem linearen Verlauf der Kurve beitragen,
ausschlaggebend. Im letzten Bereich bei hohen Stromdichten wird die
Spannungs-Strom-Kurve in erster Linie durch die Massentransport- bzw.
Konzentrationsverluste bestimmt. Die Begrenzung der Stromdichte findet schlieBlich
durch den limitieren Massentransport der Reaktanten statt [10].

In Abbildung 2.3 sind des Weiteren auch der Verlauf der Leistungsdichte und des
Wirkungsgrads der BZ in Abhangigkeit von der angelegten Stromdichte dargestellt.
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2.2 Das PEM-Brennstoffzellensystem

Je nach Anwendung und geforderter Leistung wird eine Vielzahl einzelner Zellen
elektrisch in Reihe zu einem sogenannten Brennstoffzellenstack geschalten. Fur den
Betrieb eines PEM-Brennstoffzellenstacks muss eine Versorgung dessen mit
Wasserstoff, Reaktionsluft und Kuhimittel gewahrleistet werden. Dazu sind mehrere
Nebenaggregate, welche in der Literatur oftmals unter dem Begriff BoP-Komponenten
(BoP = Balance of Plant) zusammengefasst werden, notwendig. Zusammen mit einer
Regelung der Betriebsparameter, welche in einem eigenen Steuergerat implementiert ist,
wird das PEM-Brennstoffzellensystem gebildet [10].

2.2.1 Aufbau und Funktionsweise

Funktional kann das PEM-Brennstoffzellensystem in mehrere Teilsysteme, genauer in
den Wasserstoffpfad, den Luftpfad, das Thermomanagement und das Regelungssystem,
unterteilt werden [10]. Nachfolgende Ausflihrungen beziehen sich allerdings lediglich auf
den Wasserstoff-, sowie den Luftpfad.

Wasserstoffpfad — Anodenteilsystem

Aufgabe des Anodenteilsystems ist es, Wasserstoff mit einer entsprechenden
Konzentration, Temperatur und einem angemessenen Druck bereitzustellen. Die
Hauptkomponenten eines Anodenteilsystems mit aktiver H2-Rezirkulation konnen
Abbildung 2.4 entnommen werden [10].

Druckminderer
[ %

Druckregelventil
Wasserstofftank
BZ-Stack
Rezirkulations-
pumpe o | 8
e | £
Abgas < 8
- Dk Wasser-
Purge-Ventil abscheider
Abwasser
- K

Wasserablassventil
Abbildung 2.4: Wasserstoffpfad eines PEM-Brennstoffzellensystems (in Anlehnung an Abb. 6.20 [10])
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Die Zufuhr des Wasserstoffs erfolgt ausgehend von einem Tank, in welchem der
Brennstoff oft bei mehreren hundert bar gespeichert ist. Uber eine Verbindungsleitung
flie3t der Wasserstoff zu einem Druckminderer, der das Druckniveau auf 5-10 bar senkt.
Der Druckminderer dient der Entlastung des nachgeschalteten Druckregelventils,
welches den Betriebsdruck des Anodenkreislaufs reguliert. Um eine Unterversorgung an
Brennstoff zu vermeiden wird Ublicherweise mehr Wasserstoff zugefuhrt, als an der
Anode verbraucht werden kann. Um die Effizienz bezuglich des Wasserstoffverbrauchs
zu erhéhen und ein verbessertes Wassermanagement zu erreichen wird der
uberschussige Wasserstoff rezirkuliert. Das ruckgeflihrte Anodengas hat sich jedoch
durch die unvermeidliche Diffusion von der Kathode mit Fremdstoffen angereichert,
wodurch es neben dem unverbrauchten Wasserstoff auch Stickstoff und Wasser enthalt.
Die der Diffusion von Stickstoff und Wasser zugrundeliegenden Mechanismen werden in
den Unterabschnitten 2.2.2 und 2.2.3 ausfuhrlich behandelt. Die verursachte
Verunreinigung des Anodengases bewirkt eine Absenkung des Wasserstoffpartialdrucks,
welche in weiterer Folge zu einer Minderung der Zellspannung fuhrt. Der theoretische
Spannungsabfall kann nach Gleichung 2.9 (Nernst-Gleichung) berechnet werden.
Experimentelle Studien [13], [14] zeigen jedoch, dass der reale Spannungsabfall um ein
Vielfaches groRer ist. Als Ursache dafur wurde das Vorhandensein von flissigem Wasser
in der GDL und damit einhergehende Massentransportverluste ausgemacht. Um eine
Zellflutung zu vermeiden wird Uberschissiges Wasser Uber einen am Anodenausgang
angeordneten Abscheider und ein anschlielendes Wasserablassventil abgeleitet.
Weiters wird in regelmafigen Abstanden das sogenannte Purge-Ventil getffnet, wodurch
das verunreinigte Anodengas abgeblasen wird und frischer Wasserstoff nachstromen
kann [10]. Die Regelung dieses Purge-Vorgangs und damit einhergehende
Wirkungsgradbetrachtungen werden in Unterabschnitt 2.2.5 genauer behandelt.

Der Massenstrom des an der Anode verbrauchten Wasserstoffs my, ., ist direkt
proportional zur angelegten Stromstarke I des BZ-Stacks und kann theoretisch nach
Gleichung 2.16 berechnet werden. N kennzeichnet dabei die Anzahl der Zellen des
BZ-Stacks und fur die molare Masse von Wasserstoff gilt My, = 2.02 g/mol [13].

) I*N* My,
My, ver = T

(2.16)

Luftpfad — Kathodenteilsystem

Der Luftpfad versorgt die Kathode mit dem fur die Reaktion notwendigen Sauerstoff aus
der Umgebungsluft. Dabei spielt die Konditionierung der Luftfeuchte, Temperatur und des
Drucks eine groe Rolle. Die Hauptkomponenten des Kathodenteilsystems kénnen
Abbildung 2.5 entnommen werden.
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Abbildung 2.5: Luftpfad eines PEM-Brennstoffzellensystems (in Anlehnung an Abb. 6.21 [10])

Die angesaugte Luft wird in einem Luftfilter von Fremdpartikeln gereinigt. Durch die
Verwendung eines Aktivkohlefilters kann zusatzlich eine chemische Reinigung der
Umgebungsluft gewahrleistet werden [8]. Anschlie3end wird die zugefihrte Luft mittels
eines Kompressors auf Betriebsdruck gebracht. Durch die Kompression der Luft erwarmt
sich diese und wird daher vor dem Eintritt in den BZ-Stack mit einem dem Verdichter
nachgeschalteten = Warmetauscher gekdhlt. Andernfalls  kdénnten zu  hohe
Lufteintrittstemperaturen zu einem Verlust der Funktionsfahigkeit und einer Schadigung
der Membran fuhren. Der bendtigte Kathodendruck stellt sich aus dem Zusammenspiel
der Kompressordrehzahl und dem Druckhalteventil, welches oft als Drosselklappe
ausgefihrt ist, ein [10]. Der Luftkompressor gilt als groRter Stromverbraucher des
BZ-Systems und daher ist es wichtig, ein Optimum zwischen dem durch den
Druckanstieg gewahrleisteten Leistungszuwachs und der zusatzlich erforderlichen
Verdichterarbeit zu finden [16].

An der Kathode wird durch die elektrochemische Reaktion Sauerstoff verbraucht. Der
Massenstrom des verbrauchten Sauerstoffs m,, ..., ist direkt proportional zur angelegten
Stromstarke I des BZ-Stacks und kann theoretisch nach Gleichung 2.17 berechnet
werden [15]. FUr die molare Masse von Sauerstoff gilt My, = 32 g/mol [12].

) [N M,
Mo, ver = T

(2.17)

Eine Zufuhr von mehr Sauerstoff als bei der Reaktion bendtigt wird, wirkt sich positiv auf
die Leistung des BZ-Stacks aus und hilft dabei, Uberschussiges Produktwasser aus der
Zelle zu entfernen. Nach Gleichung 2.18 ergibt sich aus dem Verhaltnis zwischen dem
der BZ zugeflhrten Sauerstoff my, ,, und jenem, welcher theoretisch an der Kathode

verbraucht wird, die sogenannte Luftstéchiometrie 1,,, [15].

m02_zu

Ay =

mOZ,ver

(2.18)
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Wirde die BZ genau mit der stochiometrischen Rate an Luftsauerstoff betrieben werden
(A, = 1), ware die Austrittsluft vollstandig an Sauerstoff verarmt und es kame zu
erheblichen Konzentrationsverlusten. In der Praxis wird daher immer eine
Luftstéchiometrie 1,,, > 1 verwendet [12].

In weiterer Folge kann unter der Berlcksichtigung des Sauerstoffanteils in der Luft von
21 Vol.-% und der molaren Masse von Luft M;,, = 28.97 g/mol der Luftmassenstrom laut
Gleichung 2.19 berechnet werden [15].

_I*N=*Mp, 1

_ 2.19
aF M gan (2.19)

mLu

Wie im nachstehenden Unterabschnitt 2.2.2 verdeutlicht wird, ist es zusatzlich zur
Regelung der Temperatur der Eintrittsluft wichtig, deren relative Feuchte in einem
bestimmten Bereich zu halten. Eine zu geringe Feuchte kann eine Austrocknung der
Membran, eine zu hohe Feuchte hingegen eine Zellflutung zur Folge haben. Um einen
optimalen Betrieb zu gewahrleisten werden oftmals zusatzliche Luftbefeuchter
verwendet, welche den feuchten Abgasstrom nutzen um die Feuchte der eintretenden
Luft zu erhdéhen [10].

2.2.2 Wassermanagement

Wasser ist nicht nur das Produkt der elektrochemischen Zellreaktion, sondern es ist auch
fur den stabilen Betrieb einer PEM-BZ ausschlaggebend. PFSA-Membranen bendtigen
eine ausreichende Befeuchtung um Protonen leiten zu kbénnen. Je feuchter die Membran
ist, desto besser ist ihre Protonenleitfahigkeit und desto hoher ist die Zellleistung. Wie
allerdings in Unterabschnitt 2.2.1 (Wasserstoffpfad — Anodenteilsystem) bereits erwahnt,
kann Uberschissiges Wasser den Zugang der Reaktanten zur Katalysatoroberflache
blockieren und in Folge zu erheblichen, temporaren Leistungsverlusten als auch zu
Langzeitschaden (Unterabschnitt 2.2.4) fuhren [11].

Um derartige schadigende Auswirkungen zu unterbinden, ist es unabdingbar den
Wasserhaushalt einer PEM-BZ zu regulieren. Im Idealfall sorgt das an der Kathode
produzierte Wasser fur das richtige Mal3 an Befeuchtung und Uberschissiges Wasser
wird durch den kathodenseitigen Luftstrom aufgenommen. Die Befeuchtung des
Elektrolyten ergibt sich dabei durch die Diffusion des Wassers durch die dunne Membran
zur Anode [12]. Bei genauerer Betrachtung gibt es jedoch auch noch andere
Mechanismen des Wassertransports [17], [18] auf die es zu achten gilt. Abbildung 2.6
zeigt die zwischen Anode und Kathode auftretenden Massenstrome, wobei der Blick im
Folgenden nur auf den Wassertransport (blaue Pfeile) gerichtet wird.
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Abbildung 2.6: auftretende Massenstrome zwischen Anode und Kathode (in Anlehnung an Fig. 3[17],
Fig. 1[18], Fig. 1[19])

Wahrend des Betriebs der BZ werden Wassermolekile mit den Wasserstoffprotonen,
welche von der Anode zur Kathode wandern, mitgeschleppt. Ublicherweise werden dabei
1 bis 2.5 Wassermoleklle pro Wasserstoffproton mittransportiert. Diese Art des
Wassertransports wird als elektroosmotischer Effekt bezeichnet. Die kathodenseitige
Wasserproduktion und der elektroosmotische Wassertransport sind beide direkt
proportional zur angelegten Stromstarke und bewirken eine Ansammlung von flissigem
Wasser an der Kathode. Damit wird eine treibende Kraft fur die Ruckdiffusion von Wasser
von der Kathode zur Anode geschaffen [12].

Die Wassermenge, welche verdunstet, wird durch die relative Feuchte der Gase beider
Seiten der Zelle bestimmt. Die relative Feuchte ¢ eines Gases kann nach Gleichung 2.20
aus dem Verhaltnis zwischen dem Wasserpartialdruck py,, und Sattigungsdampfdruck

Psat Derechnet werden [12].

__ Pnyo

(2.20)

Psat

Der Sattigungsdampfdruck ist dabei jener Druck, welcher sich einstellt, wenn sich der
gasformige und flissige Zustand einer Mischung aus trockener Luft und Wasser im
Gleichgewicht befindet. Anders gesagt, ist er ein Mall fur die maximale
Wasserdampfmenge, die bei einer bestimmten Temperatur in einem Luftvolumen
aufgenommen werden kann, ohne dass eine Kondensation auftritt [12]. Der
Sattigungsdampfdruck lasst sich nach der sogenannten Antoine-Gleichung
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(Gleichung 2.21) berechnen. Wie weiter unten angefuhrt, liegt die maximale
Betriebstemperatur von PEM-BZ ohne externe Befeuchtung bei in etwa 60 °C. Fur einen
ublichen Temperaturbereich des Gasgemisches wahrend des Betriebs T = [323;333] K
gelten nachstehende Koeffizienten: A = 5.20389, B = 1733.926, C = —39.485 [20].

B
Psar = 1077T+C (2.21)

Wie in Unterabschnitt 2.2.1 (Luftpfad — Kathodenteilsystem) schon erwahnt, wird eine
PEM-BZ Ublicherweise mit einer Luftstéchiometrie 4;,, > 1 betrieben. In der Praxis ist der
kathodenseitige Luftstrom neben der Zufuhr von Reaktanten dafur verantwortlich,
uberschussiges Produktwasser aus der Zelle zu entfernen. Der Trocknungseffekt der
Luft, also die Fahigkeit der Luft Wasser aufzunehmen, kann unter Umstanden zu
ungunstigen Betriebsbedingungen fUhren. Der Zusammenhang des
Sattigungsdampfdrucks und der Temperatur ist hochgradig nicht-linear, d.h. der
Sattigungsdampfdruck steigt bei hoheren Temperaturen schneller an. Damit fuhren
insbesondere Temperaturen tUber 60°C zu einer groRen Feuchtigkeitsaufnahme der Luft,
womit sich die Gefahr einer Membranaustrocknung ergibt [12].

Der Zusammenhang zwischen Luftstochiometrie, Temperatur und relativer Feuchte wird
im Folgenden nochmals verdeutlicht. In Abbildung 2.7 ist die relative Feuchte der
Austrittsluft einer PEM-BZ in Abhangigkeit von der Temperatur bei zwei verschiedenen
Luftstochiometrien (4, = 2 bzw. A,, = 4) dargestellt. Die Abbildung gilt unter der
Annahme von trockener Eintrittsluft, vollstdndiger Verdunstung des produzierten
Wassers und einem Betriebsdruck von 1 bar [12].

200 S\
180 -
160 -
14
100
80 B
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.l

O 1 1 1 1 1 1
20 30 40 560 60 70 80 90

Temperaturin °C

relative Feuchte in %

Abbildung 2.7: Relative Feuchte der Austrittsluft einer PEM-BZ in Abhangigkeit von der Temperatur bei
den Luftstéchiometrien 4, = 2 bzw. 4;,, = 4 (in Anlehnung an Figure 4.18 [12])
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Erwartungsgemaf nimmt die relative Feuchte der Austrittsluft mit steigender Temperatur
ab, da der Sattigungsdampfdruck dementsprechend ansteigt. Hingegen sinkt die relative
Feuchte mit einer hoheren Luftstochiometrie, da der Partialdruck des Wassers mit einem
hdheren Luftstrom abnimmt [12]. Generell sollte die relative Feuchte der Austrittsluft bei
rund 100 % oder knapp darunter liegen, um eine Austrocknung der Membran, sowie ein
Fluten der Elektroden zu vermeiden. Wie in Abbildung 2.7 zu sehen, lasst sich die
angestrebte relative Feuchte bei einem Betrieb unter Selbstbefeuchtung nur bis zu
Temperaturen von etwa 60 °C aufrechterhalten.

Eine Erhdhung der relativen Feuchte Iasst sich durch eine niedrigere Temperatur oder
eine geringere Luftstochiometrie erreichen. Zusatzlich kann, wie folgt angefuhrt, eine
Erhohung des Betriebsdrucks zu einer hoheren Feuchte beitragen. Nach dem Gesetz
von Dalton ist der Druck einer idealen Gasmischung gleich der Summe der Partialdriicke
seiner Komponenten. Nach Gleichung 2.22 fuhrt somit eine Erhdhung des
Kathodendrucks p¢ zu einem hoheren Wasserpartialdruck pﬁzo [21].

p¢ = Z p{ = P, +P6, + Do + (2.22)
i

Bei Temperaturen Uber 60°C ist die Verwendung von externen Luftbefeuchtern meist
unabdingbar, um eine Beschadigung der Membran zu vermeiden. Aufgrund der
grundsatzlichen Vorherseh- und Kontrollierbarkeit der verschiedenen
Transportmechanismen des Wassers ist ein Betrieb von PEM-BZ bei Temperaturen unter
60°C allerdings ohne einen externen Befeuchter moglich. Um eine Selbstbefeuchtung zu
erreichen, werden die FlieRkanale meist so angeordnet, dass Wasserstoff und Luft
gegenlaufig uber die MEA stromen. Das Wasser, welches von der Anode zur Kathode
flieRt, ist aufgrund des elektroosmotischen Effekts und dessen direkten Proportionalitat
zur Stromdichte ziemlich gleichmaRig Uber die Zelle verteilt. Die Ruckdiffusion von der
Kathode zur Anode hingegen nimmt vom Anodeneintritt bis hin zum Anodenaustritt ab,
da der eintretende trockene Luftstrom noch mehr Wasser aufnehmen kann. Damit stellt
sich, wie in Abbildung 2.8 zu sehen, eine Wasserzirkulation Uber die Zelle ein, wodurch
sich eine gleichmallige Befeuchtung ergibt. Eine gleichmallige Feuchtigkeitsverteilung
wird zusatzlich durch die Verwendung dunnerer Elektroden und dickeren GDLs, welche
mehr Wasser aufnehmen kdnnen, sowie einer Rezirkulation des Wasserstoffs
gefordert [12].
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trockene Luft feuchte Luft

feuchter Wasserstoff trockener Wasserstoff

Abbildung 2.8: Gegenstrom von Reaktionsgasen zur gleichmafigen Befeuchtung in einer Zelle (in
Anlehnung an Fig. 4.19 [12])

2.2.3 Stickstoffdiffusion

Eine der Aufgaben der Membran einer PEM-BZ besteht darin, eine raumliche Trennung
zwischen den anoden- und kathodenseitigen Reaktanten zu schaffen. Eine vollstandige
Abgrenzung ist praktisch jedoch unmdoglich und so dringen Gase, wie in Abbildung 2.6
dargestellt (grine Pfeile), zu einem gewissen Anteil trotzdem durch die Membran. Bei der
PEM-BZ, die mit Luftsauerstoff betrieben wird, ist vor allem auf die Stickstoffdiffusion zu
achten. Die treibende Kraft stellt dabei der N2-Konzentrationsgradient zwischen Kathode
und Anode dar. Wie in Unterabschnitt 2.2.1 (Wasserstoffpfad — Anodenteilsystem) bereits
erwahnt, kann eine Ubermaflige Ansammlung von Stickstoff an der Anode aufgrund der
damit einhergehenden Senkung der Wasserstoffkonzentration zu erheblichen
Leistungseinbulen als auch zu Langzeitschaden (Unterabschnitt 2.2.4) fuhren [22].
Daher gilt es, die N2-Diffusionsmechanismen und deren Abhangigkeit von verschiedenen
Betriebsbedingungen so gut wie moglich zu verstehen. Etwaige Wasserstoff-, sowie
Sauerstoffdiffusionen werden in dieser Arbeit nicht weiters behandelt.

Unter Annahme eines sich in einem stationaren Zustand befindlichen BZ-Systems und
einer konstanten Oberflachenkonzentration von Stickstoff an der Membran kann das
erste Fick'sche Diffusionsgesetz [23] laut Gleichung 2.23 angeschrieben werden. Diesem
Gesetz zufolge lasst sich die Stickstoff-Diffusionsrate jy, als Funktion des

Diffusionskoeffizienten Dy,, der kathoden-, und anodenseitigen Konzentration C,SZ und
C,{,‘Z an der Oberflache der Membran, sowie der Membrandicke §,,, darstellen [22].

C _ rA
Cn, — Cx,

Iy =Dy, ¥ —5— (2.23)
m
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Die Oberflachenkonzentrationen konnen weiters unter Anwendung des Gesetzes von
Henry [24] nach Gleichung 2.24 ausgedruckt werden. Demnach sind die
Oberflachenkonzentrationen Cy, direkt proportional zu den jeweiligen Partialdriicken py,

des Stickstoffs an der Anode bzw. Kathode in Abhangigkeit von dem
Loslichkeitskoeffizienten sy,, welcher die Loslichkeit von Stickstoff in der Membran

beschreibt [22].

Cn, = SN, * Dn, (2.24)

Die Stickstoff-Diffusionsrate Jy, lasst sich damit laut Gleichung 2.25 anschreiben, wobei
eine anodenseitige Stickstoffkonzentration C,{}2 = 0 angenommen und das Produkt aus

Diffusions- und Loslichkeitskoeffizienten zu dem sogenannten
Stickstoff-Permeationskoeffizienten ky, zusammengefasst wurde [25].

- Py PRy 2.25
]NZ_DNZ*SNZ*__ Nz*_ ( " )
Om Om

Der N2-Permeationskoeffizient ist ein Mal3 fir die Durchlassigkeit von Stickstoff durch die
Membran und wird meist experimentell bestimmt. Die Stickstoffdiffusion setzt sich dabei
aus zwei parallel ablaufenden Prozessen zusammen. Einerseits aus der Diffusion durch
die Polymer- und andererseits durch die Wasserphase der Membran [26].

Ein Anstieg des Wassergehalts in der Membran flhrt zwar zu einer etwas geringeren
Ldslichkeit, jedoch aber auch zu einer deutlich erhdhten Diffusitat des Stickstoffs im
Elektrolyten. Somit hat der Wassergehalt bis zu einem gewissen Grad einen positiven
Einfluss auf den N2-Permeationskoeffizienten. Weiters fuhrt eine Erhdohung der
Temperatur, aufgrund der damit einhergehenden aktiveren Molekularbewegungen,
ebenfalls zu einem groReren Diffusions- und in Folge zu einem grolderen
N2-Permeationskoeffizienten [22].

Eine gute Naherung des N2-Permeationskoeffizienten liefert eine in mehreren Studien
[19], [26]-{29] eingesetzte empirische Formel basierend auf einem Exponentialansatz
laut Gleichung 2.26, in welcher der Einfluss der Temperatur T und des volumetrischen
Verhaltnisses von Wasser in der Membran f,, berucksichtigt wird. Um die Formel an den
jeweilig vorliegenden BZ-Stacks zu kalibrieren, wird ein Skalierungsfaktor wy, verwendet.

Weiters gilt flr die Aktivierungsenergie von Stickstoff E,y, = 24 kJ/mol und fur die
Referenztemperatur T,.r = 303 K.

Ea,N2< 1 1)

ky, = wy, * (0.0295 + 1.21f, — 1.93f2) x 1071 x e F \Tref T (2.26)
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Abbildung 2.9 zeigt den N2-Permeationskoeffizienten in Abhangigkeit von der
Zelltemperatur fur verschiedene Werte der relativen Feuchte an der Kathode, wobei die
angefuhrten Zahlenwerte fur das in der Studie [29] verwendete BZ-System gelten. Wie
bereits erwahnt, wirkt sich eine hdohere Temperatur positiv auf den
N2-Permeationskoeffizienten aus. Eine hdhere relative Feuchte fuhrt zu einem Anstieg
des Wassergehalts in der Membran und damit ebenfalls zu einem hoheren
N2-Permeationskoeffizienten. Der mit einer Zunahme der relativen Feuchte
einhergehende erhdhte Wasserpartialdruck fuhrt allerdings nach Gleichung 2.22 zu
einem entsprechend niedrigeren Stickstoffpartialdruck und damit wiederum zu einer
geringeren N2-Diffusionsrate. Allgemein lasst sich somit festhalten, dass der positive
Einfluss der Temperatur auf die N2-Diffusionsrate signifikanter ist als jener der relativen
Feuchte [22], [30].
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Abbildung 2.9: N2>-Permeationskoeffzient in Abhangigkeit von der Zelltemperatur fir verschiedene
relative Feuchte (in Anlehnung an Fig. 6 [29])

2.2.4 Alterung und dynamisches Verhalten

In Bezug auf die Kommerzialisierung von FCEVs spielt die Lebensdauer von BZ-Stacks
eine groRe Rolle. Daher gilt es, die Degradations- und Alterungsmechanismen der
einzelnen Komponenten zu verstehen, um sie bestmoglich minimieren zu kénnen [31].
Im Folgenden wird der Einfluss der in den Unterabschnitten 2.2.2 und 2.2.3 betrachteten
Stickstoff- und Wasserdiffusion auf die Lebensdauer von PEM-BZ verdeutlicht. Dabei
dient dieser Unterabschnitt lediglich der Schaffung eines Uberblicks auftretender
Degradationsmechanismen. Flir detaillierterer Betrachtungen wird auf die
Studien [32]-[34] verwiesen.
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Um die Kraftstoffeffiziienz von PEM-BZ 2zu maximieren ist eine hohe
Reaktantenausnutzung notwendig [35]. Fur Herausforderungen sorgen dabei vor allem
die anspruchsvollen Betriebsbedingungen bei Anwendungen im Automotive-Bereich,
welche sich durch ein dynamisches Lastverhalten auszeichnen. Dabei ist es
entscheidend, einen schnellen und stabilen dynamischen Betrieb als Reaktion auf die
Leistungsanforderung zu  erreichen [36]. Hinsichtlich eines  moglichst
brennstoffsparenden Betriebs kann es bei einem Sprung der Laststromdichte auf einen
héheren Wert aufgrund einer lokalen Unterversorgung an Brennstoff zu einem
Unterschwingeffekt der Zellspannung kommen. In Abbildung 2.10 sind die zwei
wesentlichen Falle eines zeitlichen Spannungsverlaufs, welche sich unter einem
dynamischen Lastwechsel ergeben konnen, dargestellt.

a) optimaler Dynamikbetrieb
b) nicht optimaler Dynamikbetrieb

Zellspannung U

Zeit t

Abbildung 2.10: Schematische Darstellung der Zellspannung unter eines dynamischen Lastsprungs (in
Anlehnung an Abbildung 3.12 [32])

In beiden Fallen resultiert die Erhdhung der Stromdichte in einem sofortigen
Spannungsabfall von Up zu U1 aufgrund des ohmschen Zellwiderstands der PEM-BZ [37].
Im Fall eines optimalen Dynamikbetriebs sinkt die Zellspannung anschlielRend weiter ab,
bis sie den stationaren Spannungswert Uz, welcher sich infolge des neuen Stromniveaus
einstellt, erreicht. Die Dauer bis zum Erreichen des stationaren Werts hangt dabei von
den Komponenten der PEM-BZ ab. Bei einem nicht optimalen Dynamikbetrieb hingegen
hat die Stromerhohung den bereits erwahnten Unterschwingeffekt zur Folge. Der rapide
Spannungsabfall von U1 zu Us ist dabei auf eine lokale Unterversorgung an Brennstoff
aufgrund der Massentransportlimitierung in der GDL zurtickzuflhren. Die anschlieRende
Dauer bis zum Erreichen des Zielwerts U2 wird durch die Gleichgewichtseinstellung des
Wassergehalts der Membran sowie der Elektrodenprozesse bestimmt [32].
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Die Akkumulation von Stickstoff und Wasser an der Anodenseite, die den Zugang der
Reaktanten zur Katalysatoroberflache hemmt, gilt als ein Hauptfaktor im Zusammenhang
mit lokalem Brennstoffmangel [38]. Im Fall eines akuten Wasserstoffmangels an der
Anode kann der Stromfluss nicht aufrechterhalten werden und das Anodenpotential steigt
stark an [39]. In Folge dessen kann sich vorhandenes Wasser nach Gleichung 2.27 in
Wasserstoff und Sauerstoff aufspalten [35].

1
Hy0 > 50z +2H + 2 (2.27)

Daruber hinaus kann dieser Potentialanstieg zu einer Oxidation von Kohlenstoff nach
Gleichung 2.28 fuhren [35].

C+2H,0 » CO, +4H" + 4e” (2.28)

Diese Reaktion bedingt eine Degradation aller kohlenstoffhaltigen Komponenten und
eine  Umwandlung dieser in Kohlenstoffdioxid (CO2) [35]. Neben der GDL ist
insbesondere das kohlenstoffbasierte Tragermaterial der Katalysatorschicht gefahrdet,
da die (Platin-)Katalysatorpartikel die Reaktion begtnstigen [34]. Abbildung 2.11 zeigt
eine schematische Darstellung der Degradation des Tragermaterials der
Katalysatorschicht, wobei der mit der Kohlenstoffkorrosion einhergehende Verlust der
Katalysatorpartikel zu einem dauerhaften Leistungsverlust der BZ fuhrt [35]. In Bezug auf
die Degradation von Elektroden gilt neben der angeflihrten Kohlenstoffkorrosion weiters
die Platinoxidation bzw. -auflésung als kritischer Alterungsmechanismus [32].

A\ Kohlenstoffkorrosion, Pt-Verlust

Abbildung 2.11: Schematische Darstellung der Degradation des kohlenstoffbasierten Tragermaterials
der Katalysatorschicht einer PEM-BZ aufgrund Brennstoffmangels (in Anlehnung an Fig. 2 [35])

Im Fall eines Sauerstoffmangels an der Kathode verbinden sich die durch die Membran
diffundierten Wasserstoffprotonen mit den durch den auf3eren Stromkreis gewanderten
Elektronen zu Wasserstoffmolekllen nach Gleichung 2.29 und das Kathodenpotential
sinkt [39].
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2H* +2e™ - H, (2.29)

Unter unglnstigen Bedingungen bildet sich Wasserstoff an der Kathode (Gleichung 2.29)
und Sauerstoff an der Anode (Gleichung 2.27). Ubersteigt das Potential der Anode dabei
jenes der Kathode wird ein umgekehrter Stromfluss induziert. Eine derartige
Zellumpolung beschleunigt die Kohlenstoffkorrosion und kann zu drastischen
Bauteilschaden fuhren [32], [33], [39].

Neben den bereits erwahnten negativen Effekten kann insbesondere die Akkumulation
von Wasser weitere langfristig schadigende Auswirkungen auf die Komponenten einer
PEM-BZ mit sich bringen. Wasser bewirkt ein Aufquellen der Membran, wodurch eine
ungleichmalige Verteilung zu inneren mechanischen Spannungen und in weiterer Folge
zu einem Abbau der Elektrolyt- und Katalysatorschicht fuhren kann. Zudem begunstigt
ein zu hoher Wassergehalt eine Kontamination der Zelle mit wasserloslichen ionischen
Spezies wie Kalzium, Eisenoxid, Kupfer, Magnesium und anderen Metalle [12].

2.2.5 H2-Purge

In den vorangegangenen Unterabschnitten 2.2.2, 2.2.3 und 2.2.4 wurde der Einfluss der
Stickstoff- und Wasserdiffusion auf die Leistung, Funktionalitdt und Lebensdauer von
PEM-BZ diskutiert. Um nun eine UbermafRige Akkumulation von Stickstoff und Wasser an
der Anode zu verhindern, gilt es das elektronisch angesteuerte Purge-Ventil periodisch
zu Offnen, wodurch das Wasserstoff-Fremdgas-Gemisch abgeblasen werden kann. Um
eine wirksame, als auch effiziente Entfernung der Verunreinigungen zu gewabhrleisten, ist
eine genaue Regelung dieser Purge-Vorgange entscheidend [10].

Der effektive Wirkungsgrad eines BZ-Systems 7,5 ist nach Gleichung 2.30 durch das

Verhaltnis der effektiven Leistung P.;; und dem Produkt aus dem Wasserstoff-
Massenstrom my,, und dem unteren Heizwert von Wasserstoff H, ,, = 120 M]/kg
definiert. Die effektive Leistung berechnet sich dabei aus der abgegebenen Leistung des
BZ-Stacks Py 5, abzlglich der benotigten Antriebsleistung der Nebenaggregate Pg,p des
Systems. Der fur die Berechnung des Wirkungsgrads verwendete Massenstrom
beinhaltet neben dem an der Anode verbrauchten Wasserstoff auch die Purge-Verluste
[10], [40].

Peff _ PBZ,St_PBoP

Neff = = - 2.30
eff mH2 * Hu,HZ mH2 * Hu,HZ ( )

August 2022 B22016



Die approbierte gedruckte Originalversion dieser Diplomarbeit ist an der TU Wien Bibliothek verflgbar

The approved original version of this thesis is available in print at TU Wien Bibliothek.

[ 3ibliothek,
Your knowledge hub

Grundlagen der PEM-Brennstoffzellentechnik Seite 24

Der Effektivitat des Purge-Vorgangs und in Folge jener der BZ wird mafRgeblich durch die
zeitlichen Abstande in denen das Ventil gedffnet wird (Purge-Intervall) und durch die
Offnungsdauer des Ventils (Purge-Dauer) bestimmt [41]. Unnétig kurze Purge-Intervallle,
sowie lange Purge-Dauern fuhren zu einem erhéhten Wasserstoffverbrauch und somit
zu einem geringeren Wirkungsgrad. Umgekehrt kdnnen lange Purge-Intervalle, sowie
kurze Purge-Dauern in einer unzureichenden Entfernung der Stickstoff- und
Wasseransammlung resultieren. Anzumerken ist, dass der Wasserhaushalt an der
Anode Ublicherweise Uber den in Unterabschnitt 2.2.1 angefuhrten Wasserabscheider
reguliert wird. Die Offnung des Purge-Ventils hat damit oft nur einen zweitrangigen
Einfluss auf die anodenseitige Wasserkonzentration.

Die Regulierung der Purge-Vorgange wahrend des Betriebs der BZ kann durch
verschiedene Methoden realisiert werden. Die einfachste Variante besteht darin, ein von
den Betriebsbedingungen unabhangiges, konstantes Purge-Intervall [26], [41]
festzulegen. Die anodenseitige Gaszusammensetzung wird allerdings maf3geblich von
den Betriebsbedingungen bestimmt, wodurch ein festes Purge-Intervall bei einem Betrieb
mit wechselnden Lasten als ineffektiv gilt. Dementsprechend lasst sich des Weiteren
zwischen einer spannungs- [2], [14], konzentrations- [2], [28], [42] und
ladungsabhangigen [42], [43] Offnung des Purge-Ventils unterscheiden. Im Falle einer
spannungsabhangigen Strategie wird der Purge-Vorgang durch den Spannungsabfall,
welcher sich aufgrund der Akkumulation der Verunreinigungen an der Anode ergibt,
bestimmt. Das Purge-Ventil wird erst gedffnet, wenn der prozentuelle Spannungsabfall
einen festgelegten Wert erreicht. Die konzentrationsabhangige Strategie hingegen
zeichnet sich durch die direkte Messung der Gaszusammensetzung an der Anode aus.
Erreicht die Wasserstoffkonzentration einen festgelegten Minimalwert, wird das
Purge-Ventil gedffnet. Ein Vorteil gegenuber der spannungsabhangigen Variante besteht
darin, dass der Purge-Vorgang eingeleitet werden kann, bevor uberhaupt ein
Spannungseinbruch auftritt. Durch die direkte Konzentrationsmessung konnen
ungunstige Betriebszustande gezielt vermieden werden. Derartige Echtzeitmessungen
sind allerdings schwierig umzusetzen und daher hat sich in der Praxis die
ladungsabhangige Purge-Strategie bewahrt. Wie in Abbildung 2.12 schematisch
dargestellt, wird der Zellstrom dabei Uber die Zeit integriert und das Purge-Ventil bei
Erreichen eines festgelegten Ladungswerts flr eine kurze, gleichbleibende Dauer
geoffnet. Anhand des zeitlichen Verlaufs der H2-Konzentration zeigt sich die Wirksamkeit
der einzelnen Purge-Vorgange. Die ladungsabhangige Methode ermdoglicht eine
automatische Anpassung des Purge-Intervalls an verschiedene Stromstarken. Wie
Abbildung 2.12 zeigt, ergeben sich aufgrund des konstanten Ladungswerts somit kiirzere
Purge-Intervalle bei hdheren Stromstarken.
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x  Purge-Vorgang
—— Stromstérke
—— H,-Konz. L (> 1y)

Stromstarke |, H,-Konz.

Y

Abbildung 2.12: Schematische Darstellung einer ladungsabhangigen Hz-Purge-Strategie

Die angelegte Stromstarke hat zwar einen direkten Einfluss auf die Stickstoff- und
Wasserdiffusion, allerdings bleibt die tatsachliche Zusammensetzung des Anodengases
bei einer ladungsabhangigen Purge-Strategie  unberucksichtigt [2], [43].
Dementsprechend ist es Ziel der folgenden experimentellen Untersuchungen, Kenntnis
uber das genaue Verhalten der Stickstoff- und Wasserdiffusion einschlielBlich deren
Abhangigkeit von verschiedenen Betriebsbedingungen zu erlangen. Anhand der
durchgefuhrten Messungen werden in weiterer Folge optimierte, ladungsabhangige
H2-Purge-Strategien entwickelt.
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3 Methodik

In den folgenden Abschnitten wird zunachst der experimentelle Aufbau, sowie der Betrieb
des fur die durchgeflihrten Messungen verwendeten BZ-Systems behandelt und
anschlie®end auf die experimentellen Untersuchungen eingegangen.

3.1 Experimenteller Aufbau

Im Nachstehenden wird der schematische und tatsachliche Aufbau des verwendeten
Brennstoffzellensystemprufstands dargelegt, sowie die Anordnung des eingesetzten
Massenspektrometers naher beschrieben.

3.1.1 Brennstoffzellensystemprifstand

Die  experimentellen  Untersuchungen dieser Arbeit werden auf dem
Brennstoffzellensystemprufstand am IFA der TU Wien durchgeflihrt. Der schematische
Aufbau des Prufstands ist in Abbildung 3.1 dargestellit.

Druckminderer L i
Pk
Druckregelventil - i
/‘ Luft

Wasserstofftank

Rezirkulations- =
pumpe
‘—‘]] Kihlmittel 40°C

:>.Q] Wasser-
Purge-Ventil abscheider = i

g Q; Drosselklappe Abgas

Abwasser g! |' L # i > ) =
- g
Wasserablassventil
Kahlmittel-
pumpe
Warmetauscher Legende:
1

—— Wasserstoffpfad
— Luftpfad
—— Kihimittelkreislauf

» Elektrischer Anschluss
——» PEM Sense

PEM-Sense

Temperatur
Massenspektrometer p

regelventil

Kiihimittel 6°C

Abbildung 3.1: schematischer Aufbau des Brennstoffzellensystemprifstands
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Der Luftpfad enthalt einen Aktivkohle-Luftfilter, einen Luftkompressor, einen
LadeluftkUhler und eine elektrisch steuerbare Drosselklappe. Die am Ende des Luftpfads
angeordnete Drosselklappe ermoglicht eine Regelung des Kathodendrucks durch eine
entsprechende Klappenstellung. Der Wasserstoffpfad enthalt einen Druckminderer und
ein anschlieRendes Druckregelventil, welches einen konstanten Anodendruck im Bereich
von 1400 bis 1700 mbar gewahrleistet. Unverbrauchter Wasserstoff wird durch die
Rezirkulationspumpe an den Anodeneingang zuruckgefuhrt und nach einer
Durchmischung mit frischem Wasserstoff wird der BZ-Stack mit dem Gasgemisch
versorgt. Ein Wasserabscheider und ein Purge-Ventil sorgen fir die Entfernung von
uberschussigem Wasser und anderen Verunreinigen im Anodengas. Die angelegte Last
wird durch einen Batteriesimulator geregelt, wobei dem BZ-Stack entweder ein
Spannungs- oder Stromniveau vorgegeben wird. Die bei dem Betrieb des Systems
umgewandelte elektrische Energie wird dem Netz zugefiuhrt. Das Thermomanagement
beinhaltet zwei separate Kuhlmittelkreislaufe, welche fur die Warmeabfuhr des
BZ-Stacks, sowie fur die Kuhlung der Eintrittsluft und des Luftkompressors zustandig
sind. Die jeweiligen Temperaturniveaus werden dabei Uber Durchflussregelventile
geregelt. Zusatzlich sind diverse Druck-, Temperatur-, Massenstrom-, relative Feuchte-,
Strom- und Spannungssensoren verbaut, die eine detaillierte Analyse des
Systemzustands erlauben. Des Weiteren wird durch die spezifische Mess- und
Regelungssoftware des Prifstands eine beliebige und unabhangige Einstellung aller
Betriebsparameter ermoglicht.

Der tatsachliche Aufbau des Brennstoffzellensystemprufstands kann Abbildung 3.2
entnommen werden. Die Hauptkomponenten des BZ-Systems umfassen einen 30 kW
PEM-Brennstoffzellenstack (96 Zellen, 409 cm? Zellflache), eine anodenseitige
Wasserstoff-Rezirkulationspumpe,  einen  Turbo-Luftkompressor, sowie  eine
Kahlmittelpumpe. Unter BerUcksichtigung der Leistungsaufnahme all dieser
Komponenten ergibt sich eine maximale elektrische Systemleistung von 25 kW.

| BZ-Stack | | H,-Rezirkulationspumpe l | Luftzufuhrschlauch | IAusgleichsbehalterl | Luftkompressorl | Luftﬁlter]

\ i\

H-Versorgung

% e o 7 SRR

| H,-Massenstromsensor | | Kihimittelpumpe | [ KihImittelschlauch | | BZ-Warmetauscher ] | Ladeluﬂkﬂhlerl

Abbildung 3.2: tatsachlicher Aufbau des Brennstoffzellensystempriifstands
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3.1.2 Massenspektrometer

Um genaue Aussagen uUber die Gaszusammensetzungen treffen zu kdnnen, wird ein
ElektronenstoRionisation-Massenspektrometer (PEMSense, V&F Analyse- und
Messtechnik GmbH [44]) eingesetzt. Je nach Spezies kdnnen damit Gaskonzentrationen
von 100 ppm bis 100 Vol.-% mit einer Genauigkeit von +3 % gemessen werden. Wie
Abbildung 3.1 zeigt, werden die Anschlisse des Massenspektrometers direkt nach dem
Wasserabscheider des Anodenausgangs, sowie in der Abgasleitung des
Kathodenausgangs angebracht. Anzumerken ist, dass im Sinne der Entwicklung der
Purge-Strategien der Fokus lediglich auf die Gasanalyse der Anodenseite gelegt wird.
Durch die kontinuierliche Entnahme eines kleinen Gasvolumens wird eine Messung der
Wasserstoff-, Stickstoff- und Wasserkonzentration in Echtzeit (Antwortzeit < 2 s bei 4 bar)
ermdglicht. Die Messaufzeichnung findet dabei mit einer Abtastrate von 5 Hz statt. Das
entnommene Gasvolumen ist im Vergleich zum verbrauchten Wasserstoff des BZ-Stacks
klein (< 60 ml/min) und hat somit keinerlei Einfluss auf dessen Betriebsverhalten. Bei der
Gasentnahme des Massenspektrometers handelt es sich um eine beheizte Kapillare, um
eine Kondensation von gasférmigen Spezies wahrend der Prozessgasanalyse zu
verhindern. Demnach ist es nicht modglich zwischen flissigen und gasformigen
Bestandteilen zu unterscheiden. Wie erwahnt erfolgt die Messung der anodenseitigen
Konzentration allerdings hinter dem Wasserabscheider, wodurch lediglich das
groldtenteils  entfeuchtete  Anodenabgas gemessen  wird.  Aufgrund des
Konzentrationsdrifts des Massenspektrometers (< £5 % Uber 24 h) wird zu Beginn jedes
Messtages eine Kalibrierung des Messgerats unter der Verwendung von diversen
Prifgasen durchgeflnhrt.
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3.2 Betrieb des BZ-Systems

Die gemessenen Stromstarken des Brennstoffzellensystemprufstands reichen von 50 bis
400 A. Bis zu einem Strom von 120 A befindet sich die BZ im Niedriglastbereich, erst
darlber erreicht sie den fur einen Dauerbetrieb geeigneten Nennbereich. Abbildung 3.3
zeigt die Polarisationskurve der BZ, wobei im Zuge deren Messung eine Vorgabe der
Stromstarken 50, 120, 180, 270, 340 und 400 A zuerst in auf- und anschie?end in
absteigender Reihenfolge erfolgt. Die einzelnen Lastpunkte werden dabei solange
gehalten, bis sich ein stationarer Betriebszustand einstellt. Dieser wird erreicht, wenn sich
aufgrund einer ausreichenden Anzahl an Purge-Vorgangen konstant bleibende
Konzentrationsniveaus an der Anode ergeben. Der genaue Messzyklus ist in Tabelle 3.1
angefuhrt, wobei eine Stromrampe von 10 A/s implementiert ist.

Tabelle 3.1: Messzyklus der Polarisationskurve

Zeitins Stromstérke in A Stromdichte in Alcm?
0-600 50 0.12
607-907 120 0.29
913-1153 180 0.44
1162-1402 270 0.66
1409-1649 340 0.83
1655-1895 400 0.98
1901-2141 340 0.83
2148-2388 270 0.66
2397-2637 180 0.44
2643-2943 120 0.29
2950-3550 50 0.12

Die gemessenen Spannungswerte sind in Abbildung 3.3 Uber den Zeitraum der letzten
30 Sekunden des jeweilig gehaltenen Lastpunktes gemittelt dargestellt. Dabei zeigt sich
ein Hystereseverhalten der Zellspannung bei zu- und abnehmender Stromdichte. Der
Grund flr die erhdhte Zellspannung im Fall der abnehmenden Belastung lasst sich wie
folgt erklaren. Durch die Wasserproduktion bei zunehmender Last ergibt sich ein erhdhter
Wassergehalt und damit eine verbesserte Protonenleitfahigkeit der Membran bei
anschlieBend abnehmender Last. Weiters ist die Zelltemperatur aufgrund der
thermischen Tragheit der BZ bei abnehmender Last grof3er, wodurch die Reaktionskinetik
begunstigt wird [45].
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Abbildung 3.3: Polarisationskurve unter Verwendung von Standardparametern
Die dargestellte Polarisationskurve gilt fur den standardmaligen Betrieb des

BZ-Systems, welcher Uber die in Tabelle 3.2 angefiuihrten Standardparameter und
Umgebungsbedingungen definiert werden kann.

Tabelle 3.2: Standardparameter und Umgebungsbedingungen

Parameter Abkiirzung Einheit Standardwert
Stromdichte i Alem? 0.5
KuhImitteleintrittstemperatur Tkuht ein °C 55

S

g Hs-Versorgungsdruck PHz Versorgung mbar 1700

o

(0] ) s .

2 Luftstdchiometrie ALy 1 1.5

o

@ Kathodendruck' p© mbar 1252
Drehzahl der Rezirkulationspumpe NRez 1/min 4000
Lufteintrittstemperatur TLuein °C 40

& % Purge-intervall dQyiz purge Ah 3

2E

36

- & Purge-Dauer Ao purge s 1

& E Umgebungstemperatur Tu °C 23 £2

£

ﬁ §: Umgebungsdruck Pu mbar 1000 £5

£3

2 relative Feuchte Pu % 60 10

"Der Kathodendruck wird indirekt iber die Stellung der Drosselklappe gesteuert
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Das vorliegende BZ-System wird mit einer ladungsabhangigen Purge-Strategie
betrieben. Wie Tabelle 3.2 entnommen werden kann, wird das Purge-Ventil dabei
standardmalig alle 3 Ah fur eine Dauer von 1 s geoffnet.

Des Weiteren ist anzumerken, dass bei Stromstarken bis 90 A eine hdhere
Luftstochiometrie (4, = 2) zum Einsatz kommt. Diese Einstellung soll vor einer
Zellflutung aufgrund andernfalls zu geringen kathodenseitigen
Stromungsgeschwindigkeiten bei niedrigen Stromstarken schitzen.
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3.3 Experimentelle Untersuchungen

Im Folgenden wird die Methodik der im Zuge der experimentellen Untersuchungen
durchgefuhrten Sensitiviatsanalyse beschrieben. Weiters folgt die Darlegung der fur die
Evaluierung der entwickelten Purge-Strategien herangezogenen Lastprofile.
AbschlieRend wird kurz auf die Reproduzierbarkeit und Darstellung der Messdaten
eingegangen.

3.3.1 Sensitivitatsanalyse

Die durchgefuhrte Sensitiviatsanalyse zeichnet sich durch die Variation vorgegebener
Werte von Betriebs- als auch Purge-Parametern aus und dient der Bewertung des
Einflusses verschiedener Betriebsbedingungen auf die anodenseitige
Gaszusammensetzung. Die verwendeten Parameter, sowie die Variationen deren Werte
sind in Tabelle 3.3 angefuhrt, wobei es sich bei den unterstrichenen Werten jeweils um
Standardeinstellungen handelt. Jegliche Abweichungen von den Standardeinstellungen
werden so gewahlt, dass die Funktionalitat der BZ stets gewahrleistet ist. Damit hat keine
der durchgefuhrten Messungen einen fur die BZ kritischen Betrieb zur Folge.

Tabelle 3.3: Parameter-Variationen der Sensitivitdtsanalyse

Parameter Abkiirzung Einheit variierte Werte®
Stromdichte i Alem?® 0.15/0.5/0.85
Kuhlmitteleintrittstemperatur Twuniein e 52/55/58
o
g H.-Versorgungsdruck PH2 versorgung mbar 1600 /1700 /1750
4]
§ Luftstdchiometrie ALy 1 A2 150 1T
e
E Kathodendruck’ p° mbar 1163 /1200 /1252
Drehzahl der Rezirkulationspumpe NRez min™ 3000 / 4000 / 5000
Lufteintrittstemperatur Tiutt ein G 40/45 /50
1 % Purge-Intervall dQus purge Ah 21314
jo)]
S's
@ & Purge-Dauer B e s 08/1.0/1.2

"Der Kathodendruck wird indirekt tiber die Stellung der Drosselklappe gesteuert
“Bei den unterstrichenen Werten handelt es sich um Standardeinstellungen
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Je Parameter werden zwei Variationen durchgeflihrt, welche anhand des Vergleichs der
Messung mit den Standardparametern Aufschluss uber die Abhangigkeit der
Konzentrationen im Anodengas von den Betriebsbedingungen geben. Die Variationen
der jeweiligen Betriebsparameter erfolgen unabhangig voneinander. Dementsprechend
wird immer nur ein Betriebsparameter variiert, wahrend die restlichen Betriebsparameter
deren Standardwert annehmen. Die zwei Purge-Parameter hingegen werden nach deren
jeweils einzelnen Variation auch in Kombination miteinander betrachtet.

Anzumerken ist, dass die Messaufzeichnung erst gestartet wird, wenn sich ein stationarer
Betriebszustand eingestellt hat. Dieser wird erreicht, wenn sich aufgrund einer
ausreichenden Anzahl an Purge-Vorgangen konstant bleibende Konzentrationsniveaus
ergeben.

3.3.2 Stationares Lastprofil

Flr die stationare Evaluierung der entwickelten Purge-Strategien wird die
Polarisationskurve der BZ herangezogen. Abbildung 3.4 zeigt den zeitlichen Verlauf der
Stromstarke bei Vermessung der Polarisationskurve nach Tabelle 3.1.

N w B
o o o
o o o

-
o
o

Stromstarke in A

0 500 1000 1500 2000 2500 3000 3500
Zeitins

Abbildung 3.4: zeitlicher Verlauf der Stromstéarke bei Vermessung der Polarisationskurve

3.3.3 Dynamisches Lastprofil

Im Zuge der dynamischen Evaluierung kommt ein Lastprofil zum Einsatz, welches wie
folgt durch eine Langsdynamiksimulation eines Gesamtfahrzeuges im WLTC-Fahrzyklus
(WLTC = Worldwide Harmonized Light Vehicles Test Cycle) berechnet worden ist.
Anhand eines vorgegeben Geschwindigkeitsprofils kann mittels der
Langsdynamiksimulation eines Gesamtfahrzeugmodells der fur den Antrieb notwendige
Leistungsbedarf ermittelt werden. Basierend auf den Entscheidungen der
Betriebsstrategie eines Brennstoffzellenfahrzeugs hinsichtlich der Leistungsaufteilung
zwischen der Hochvolt-Batterie und dem BZ-System ergibt sich eine angeforderte
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Leistung an das BZ-System. Anschlie3end kann in Abhangigkeit der aktuellen Spannung
des BZ-Systems ein entsprechender Laststrom berechnet werden.

Im Rahmen dieser Arbeit wird auf Simulationsergebnisse eines am IFA der TU Wien
bereits bestehenden Gesamtfahrzeugmodells eines FCEV des E-Segments in der
Simulationsumgebung MATLAB/Simulink zuruckgegriffen. Bei dem
Gesamtfahrzeugmodell handelt es sich um ein generisches Fahrzeug. Zur Erfullung der
geforderten Fahrleistungen fur einen PKW des E-Segments ist die Leistung des
BZ-Systems von 125 kW festgesetzt worden. Das Modell des Brennstoffzellensystems
ist anhand von Messdaten des BZ-Systemprufstands des IFA der TU Wien mit einer
Leistung von 25 kW parametriert. Daher erfolgte im Zuge der Modellbildung eine
Skalierung des vorliegenden BZ-Systems um den Faktor 5. Die Parametrierung der
Submodelle der Ubrigen Antriebsstrangkomponenten, wie unter anderem die
E-Maschine, die Hochvolt-Batterie, etc. lehnt sich dabei an den Daten des Toyota Mirai
der 1. Generation an. Die technischen Eckdaten kdnnen Tabelle 3.4 entnommen werden.

Tabelle 3.4: Technische Daten des Toyota Mirai (1. Generation) [46]

Technische Daten

Leergewicht 1925 kg
Leistung E-Maschine 113 kW
Batteriekapazitat (Nickel-Metallhydrid) 1.6 kWh
Beschleunigung 0-100 96s
Hoéchstgeschwindigkeit 178 km/h
H,-Verbrauch pro 100 km (NEDC) 0.76 kg

Fir die Berechnung des Lastprofils wird das Geschwindigkeitsprofil des
WLTC-Fahrzyklus herangezogen. Der WLTC-Fahrzyklus dient seit seiner Einfuhrung am
01. September 2017 in der Europaischen Union als Prifzyklus zur Bestimmung der
Abgasemissionen, sowie des Kraftstoff- und Stromverbrauchs von leichten
Personenkraftwagen und Nutzfahrzeugen. Nach den Prufrichtlinien gilt das verwendete
Fahrzeugmodell als sogenanntes Klasse-3-Fahrzeug. Abbildung 3.5 =zeigt den
WLTC-Fahrzyklus fur ein Klasse-3-Fahrzeug, wobei durch die vier Abschnitte des
Geschwindigkeitsprofils ,Low", ,Medium®, ,High“ und ,Extra-High“ ein Fahrzeugbetrieb
auf stadtischen Strallen, aullerstadtischen Strallen, Schnellstrallen und Autobahnen
simuliert werden soll [47].
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Abbildung 3.5: WLTC-Fahrzyklus fur ein Klasse-3-Fahrzeug [47]

Der mittels der Langsdynamiksimulation fur den WLTC-Fahrzyklus erhaltene und fur die
dynamische Evaluierung verwendete zeitliche Verlauf des Laststroms ist in Abbildung 3.6
dargestellt. Aufgrund der schadigenden Wirkung von hohen Zellspannungen Uber
langere Zeitraume wird die BZ anstatt des Leerlaufs mit einem Standby-Laststrom von
20 A betrieben.
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Abbildung 3.6: zeitlicher Verlauf der Stromstarke bei Vermessung des WLTC-Fahrzyklus

3.3.4 Messdaten

Reproduzierbarkeit

Alle vorgenommenen Messungen im Zuge dieser Arbeit werden mehrfach durchgefihrt
und in weiterer Folge hinsichtlich ihrer Reproduzierbarkeit gepruft. Nach Hochfahren des
BZ-Systems wird stets auf das Erreichen einer einheitlichen Zelltemperatur geachtet,
bevor etwaige Messungen gestartet werden. Zusatzlich wird das System zwischen den
jeweiligen Messungen 15 Minuten mit Standardparametern betrieben, um
gleichbleibende Bedingungen zum Zeitpunkt des Messstarts zu schaffen.

Darstellung

Im weiteren Verlauf der Arbeit erfolgen die Angaben der gemessenen Konzentrationen
stets in Volumenprozent (Vol.-%). Der Einfluss der Dichtednderung des Messgases
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aufgrund Temperatur- und Druckunterschiede, welche sich durch die Variation
bestimmter Betriebsparameter ergeben, wurde kontrolliert und als vernachlassigbar klein
eingeschatzt. Demnach wird auf eine Angabe der Konzentrationen in Massenprozent
(Gew.-%) verzichtet. Weiters ist zu erwadhnen, dass bei der Darstellung von
Messergebnissen der Zeitversatz zwischen der Messaufzeichnung des BZ-Systems und
jener des Massenspektrometers ausgeglichen wurde.
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4 Ergebnisse der experimentellen Entwicklung von
H2>-Purge-Strategien

Ausgehend von der Behandlung des Standardbetriebs des BZ-Systems werden in
diesem Kapitel der Diplomarbeit die Ergebnisse der experimentellen Untersuchungen,
welche im Hinblick auf die Entwicklung von optimierten H2-Purge-Strategien durchgefuhrt
werden, diskutiert.

4.1 Standardbetrieb des BZ-Systems

Zu Beginn der experimentellen Untersuchungen werden die Wasserstoff-, Stickstoff-, und
Wasserkonzentrationen bei Vermessung der Polarisationskurve unter Verwendung von
Standardparametern, welche Tabelle 3.2 enthommen werden konnen, ermittelt. Diese
Messung dient dazu, grundlegende Kenntnisse hinsichtlich der Konzentrationsverlaufe
der jeweiligen Gaskomponenten bei standardmaRigem Betrieb zu erlangen. In
Abbildung 4.1 ist der zeitliche Verlauf der Stromstarke nach Tabelle 3.1, sowie jener der
anodenseitigen Gaskonzentrationen dargestellt.

Stromstarke —— H,-Konz.
— Ny-Konz.
— H,0-Konz.
Jo0
« WWWWM 80 3
c 400 s 470 ¢
£ 300 - el L 760 n
200 A — I 15098
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: ] | /l./‘{I/lAAJA.AAAAJA:JJAJ““"J“MMAA:AAAAAA‘AAAA A/;[A/‘ . : : [_ 10 "I‘-N
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Abbildung 4.1: zeitlicher Verlauf der Stromstarke, Hz-, N2-, und H20-Konzentration bei Vermessung der
Polarisationskurve unter Verwendung von Standardparametern

Die ladungsabhangigen Purge-Vorgange, deren Frequenz mit hdheren Stromstarken
zunimmt, lassen sich anhand der schlagartigen Anderungen im H2- und
N2-Konzentrationsverlauf gut erkennen. Die H20-Konzentration hingegen bleibt von den
Purge-Vorgangen weitgehend unbeeinflusst. Dies deutet darauf hin, dass das Wasser
vorrangig Uber den am Anodenausgang angeordneten Wasserabscheider anstatt Gber
das Purge-Ventil abgefuhrt wird.
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Bei genauerer Betrachtung der N2- bzw. H2-Konzentration sind im Zeitabschnitt von 600
bis 750 s leichte Rippel im zeitlichen Verlauf erkennbar. Der Grund dafur liegt in der
Offnung des Wasserablassventils, dessen Ansteuerung ebenfalls wie das
H2-Purge-Ventil in Abhangigkeit der abgegebenen, elektrischen Ladung erfolgt. Der Wert
fur die elektrische Ladung bleibt Uber samtliche Stromstarken hinweg konstant. Bei
niedrigen Stromstarken sammelt sich unter Umstanden kein flissiges Wasser im
Wasserabscheider an, wodurch bei der Offnung des Wasserablassventils lediglich
gasformige Bestandteile abgeblasen werden.

Im Laufe der Messung variiert die N2-Konzentration im Bereich von minimal 6.7 Vol.-%
bei 120 A bis maximal 23.2 Vol.-% bei 50 A und die H20-Konzentration von minimal
6.9 Vol.-% bei 50 A bis maximal 9.7 Vol.-% bei 400 A. Des Weiteren erreicht die
H2-Konzentration ein Minimum von 74 Vol.-% bei 50 A. Die diesen Beobachtungen
zugrundeliegenden Ursachen werden im weiteren Verlauf der Arbeit ausflhrlich
behandelt. Vorerst kann festgehalten werden, dass es vor allem im Niedriglastbereich
aufgrund der dort auftretenden, niedrigen Hz-Konzentrationen zu einem kritischen Betrieb
der BZ kommen kdnnte. Weiters scheinen die héheren und durch die Purge-Vorgange
beinflussbaren N2-Konzentrationen gegenuber den H20-Konzentrationen im Hinblick auf
die Entwicklung optimierter Purge-Strategien eine grof3ere Rolle zu spielen.
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4.2 Ergebnisse der Sensitivitatsanalyse

Far die Entwicklung optimierter Purge-Strategien ist es notwendig, den Einfluss
verschiedener Betriebsbedingungen auf das Verhalten der anodenseitigen H2-, N2-, und
H20-Konzentrationen bewerten zu kénnen. Im Folgenden werden die Ergebnisse der
nach Unterabschnitt 3.3.1 durchgefuihrten Sensitivitatsanalyse, im Zuge welcher
vorgegebene Werte verschiedener Betriebs- als auch Purge-Parameter variiert werden,
diskutiert.

4.2.1 Variation von Betriebsparametern

In  diesem Unterabschnitt werden die Messergebnisse der Variation der
Betriebsparameter des BZ-Systems dargelegt und anschlielRend deren Einfluss auf die
N2-, H2- und H20-Konzentrationen im Anodengas analysiert.

Stromdichte

Eine hohere Stromdichte hat einen groReren Reaktantenverbrauch zur Folge.
Infolgedessen muss nach Gleichung 2.18 bei Betrieb mit einer konstanten
Luftstochiometrie der kathodenseitige Luftmassenstrom ansteigen. Bleibt dabei die
Stellung der Drosselklappe unverandert, ergibt sich dadurch ein héherer Kathodendruck.
Weiters bedingt der mit der Erhéhung der Stromdichte einhergehende, erhodhte
Wasserstoffverbrauch einen groReren Druckabfall in den Fliel3kanalen. Dies fuhrt, wie
weiter unten genauer behandelt, zu einem geringeren Druck am Anodenausgang.
Zusatzlich bewirkt eine Zunahme der Last eine hohere Zelltemperatur. Laut
Unterabschnitt 2.2.3 hat sowohl die erwahnte Veranderung der Druckdifferenz zwischen
Anode und Kathode als auch die Temperaturerhohung einen positiven Einfluss auf die
N2-Diffusionsrate.

Anhand von Messungen der Steigung des N2-Konzentrationsverlaufs bei verschiedenen
Stromstarken laut Abbildung 4.1 kann die N2-Diffusionsrate bestimmt werden. Die Dichte
von Stickstoff py, [48] wird im Folgenden unter Berucksichtigung der Zelltemperatur und
des Anodendrucks bestimmt. Die Berechnung der Zelltemperatur erfolgt durch eine
Mittelung der Eintritts- und Austrittstemperatur des KihImittels, jene des Anodendrucks
durch eine Mittelung des Drucks am Anodeneingang und -ausgang. Zusatzlich werden
Temperatur und Druck uber die Zeit, in welcher die jeweilige Stromstarke anliegt,
gemittelt. Mit dem Anodenvolumen von V4 =669.6cm® und der Steigung des
N2-Konzentrationsverlaufs 4yy, lasst sich schlielich die N2-Diffusionsrate jy, nach

Gleichung 4.1 berechnen.
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Erwartungsgemaly lasst sich, wie in Abbildung 4.2 dargestellt, eine direkte
Proportionalitat der N2-Diffusionsrate zur angelegten Stromstarke erkennen.
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Abbildung 4.2: N2-Diffusionsrate in Abhangigkeit von der angelegten Stromstarke

Im Zuge der Sensitivitatsanalyse erfolgen weitere Messungen bei Stromdichten von 0.15,
0.5 und 0.85 A/cm? (61.35, 204.5 und 347.65 A). Wie in Abbildung 4.3 (a) deutlich zu
sehen, spiegelt sich die Proportionalitdt der N2-Diffusionsrate zur Stromstarke in der
Steigung des N2-Konzentrationsverlaufs wider. Das heift, eine gro3ere Stromstarke fuhrt
zu einem steileren Anstieg der N2-Konzentration zwischen den Purge-Vorgangen.
Abbildung 4.3 (b) zeigt weiters, dass die H20-Konzentration fur die jeweilig angelegte
Stromstarke einen weitestgehend konstanten Wert annimmt, wodurch der Verlauf der
H2-Konzentration dem umgekehrten Verhalten der N2-Konzentration ahnelt. Bei einer
Stromdichte von 0.15 A/cm? sind leichte Rippel im zeitlichen Verlauf der N2- bzw.
H2-Konzentration erkennbar. Diese lassen sich auf die in Abschnitt 4.1 erlauterte Offnung
des Wasserablassventils zurtckfuhren.

Eine Anderung der Stromdichte hat einen groRen Einfluss auf die verschiedenen
Transportmechanismen des Wassers in der Zelle. Bei hoheren Stromstarken wird
augenscheinlich mehr Wasser abgeschieden. Demnach scheint die Ruckdiffusion zur
Anode, welche aufgrund der erhéhten kathodenseitigen Wasserproduktion zunimmt,
gegenuber dem elektroosmotischen Effekt zu dominieren [49]. Eine erhoOhte
Ruckdiffusion des Wassers ist des Weiteren fur einen hdheren Wassergehalt in der
Membran verantwortlich, wodurch die N2-Diffusion zusatzlich begunstigt wird.
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Abbildung 4.3 (b) zeigt eine Zunahme der anodenseitigen H20-Konzentration mit
steigender Stromdichte. Laut Gleichung 2.21 bedingt eine erhohte Temperatur des
Gasgemisches, welche mit einer Erhohung der Stromdichte einhergeht, einen groReren
Sattigungsdampfdruck. Damit ergibt sich eine erhdhte Wasseraufnahmefahigkeit des
Gases, wodurch sich neben dem weiter unten angefihrten Einfluss des erhdhten
Wasserstoffverbrauchs der Anstieg der H20-Konzentration erklaren |asst.

(a) (b)
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Abbildung 4.3: Sensitivitatsanalyse: (a) Anoden-Niederdruck / N2-Konzentration und
(b) H20- / H2-Konzentration unter variierender Stromdichte

In Abbildung 4.3 (a) ist zusatzlich der =zeitliche Verlauf des sogenannten
Anoden-Niederdrucks dargestellt, dessen Messung am Ausgang der Anode erfolgt. Des
Weiteren zeigt Abbildung 4.4 den Anoden-Niederdruck in Abhangigkeit des gesamten
Lastbereichs der BZ. Wie sich erkennen lasst, fuhren groRere Stromstarken zu einem
geringen Anoden-Niederdruck. Dieses Verhalten lasst sich auf den erhohten
Wasserstoffverbrauch bei groReren Stromstarken zuruckfihren, welcher ein grélieres
H2-Konzentrationsgefalle zwischen Anodeneingang und -ausgang bewirkt. Damit ergibt
sich am Anodenausgang ein geringerer Hz-Partialdruck und in weiterer Folge ein
geringerer Anoden-Niederdruck. Die bei erhdhten Stromstarken auftretenden,
niedrigeren H2-Konzentrationen am Anodenausgang bedingen eine entsprechende
Anhebung des N2- und H20-Konzentrationsniveaus, wie in Abbildung 4.1 ersichtlich.
Des Weiteren fallt auf, dass der Anoden-Niederdruck zwischen den einzelnen
Purge-Vorgangen stetig absinkt. Der Grund fur diese Druckabnahme wird allerdings erst
in Unterabschnitt 4.4.1 naher behandelt.
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Abbildung 4.4: Anoden-Niederdruck in Abhangigkeit von der angelegten Stromstarke

Des Weiteren entspricht der Anoden-Niederdruck jenem Druck, der am Purge-Ventil
anliegt. Unter Annahme der Entweichung eines idealen Gases kann ein Purge-Vorgang
mit den mathematischen Formulierungen von Bernoulli [50] nach Gleichung 4.2
angeschrieben werden. Die Annahme eines idealen Gases wird dabei durch die kleine
Dichte des Wasserstoff-Fremdgas-Gemisches und dessen gentigend kleinen Drucks
(< 5 bar) begrundet [51]. Im Anodenraum lasst sich das Gasgemisch Uber den
Anoden-Niederdruck p#, und die Geschwindigkeit des Gemisches v4, deren
Komponente in Richtung des Gasaustritts am Purge-Ventil als vernachlassigbar klein
angesehen werden kann, beschreiben. Am Austritt des Purge-Ventils herrscht der
Umgebungsdruck p; und die Austritts- bzw. Purge-Geschwindigkeit vp,,;.4.. Die Dichte

des Gasgemisches p wird im Zuge dieser Betrachtungen als konstant angenommen.

pv#”

2

2

v
po + 25— = py + 4.2)
Aus dem obigen Zusammenhang lasst sich schlieSlich der Purge-Massenstrom rip,;, 4.

als Funktion der Druckdifferenz des Anoden-Niederdrucks und des Umgebungsdrucks
nach Gleichung 4.3 ableiten.

mPurge =f <‘ /pIGD - pU) (4.3)

Mit der in Abbildung 4.4 gezeigten Lastabhangigkeit des Anoden-Niederdrucks und unter
Berucksichtigung von Gleichung 4.3 lasst sich in weiterer Folge der in Abbildung 4.5
dargestellte Zusammenhang zwischen der Purge-Masse und der angelegten
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Stromstarke erklaren. Anzumerken ist, dass jegliche Messungen von Purge-Massen in
dieser Arbeit durch die Integration der Ausschlage des Verlaufs des
Wasserstoffmassenstroms Uber der Zeit erfolgen. Es gilt festzuhalten, je hoher die
Stromstarke ist, desto niedriger ist der Anoden-Niederdruck und die davon abhangige
Purge-Masse. Neben dem Dbereits erwahnten Einfluss des erhohten
Wasserstoffverbrauchs gelten die kleineren Purge-Massen als Ursache fur das in
Abbildung 4.1 ersichtliche, lokale Maximum des N2-Konzentrationsniveaus bei der
hdchsten Stromstarke von 400 A.
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Abbildung 4.5: Purge-Masse in Abhangigkeit von der angelegten Stromstarke

Auffalliger hingegen sind die &uflerst hohen N2-Konzentrationen bei niedrigen
Stromstarken, welche sowohl in Abbildung 4.1 als auch in Abbildung 4.3 deutlich
erkennbar sind. Die Erklarung fur dieses Verhalten Iasst sich anhand der Betrachtung
des in Abbildung 4.6 dargestellten Verhaltnisses des frischen Wasserstoff- und des
Rezirkulations-Massenstroms in Abhangigkeit von der Stromstarke finden. Wie sich
erkennen lasst, nimmt der frische Wasserstoffmassenstrom bezogen auf den
rezirkulierten Massenstrom mit sinkenden Stromstarken ab. Somit ergibt sich bei
niedrigen Stromstarken eine erhdhte Verdinnung des frischen Wasserstoffs mit dem
Rezirkulations-Massenstrom. Neben unverbrauchtem Wasserstoff enthalt das Rezyklat,
aufgrund der geringen Wasserproduktion bei niedrigen Stromstarken, in erster Linie
Stickstoff. Demnach stellt sich bei niedrigeren Stromstarken ein hdheres
N2-Konzentrationsniveau ein. Ein analoges Verhalten zeichnet sich auch in der
Studie [22] ab.

Wie in Abschnitt 3.2 bereits erwahnt, wird die BZ bei Stromstarken bis 90 A zusatzlich mit
einer hoheren Luftstochiometrie (4,, = 2) betrieben. Die in Unterabschnitt 4.2.1
(Luftstochiometrie) durchgefuhrten Messungen zeigen allerdings, dass eine Erhdhung
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der Luftstdchiometrie flr den untersuchten Bereich keinen signifikanten Einfluss auf das
N2-Konzentrationsniveau hat.

[ ]H,-Massenstrom
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Abbildung 4.6: normierter Hz- und Rezirkulations-Massenstrom in Abhangigkeit von der angelegten
Stromstarke

KiihImitteleintrittstemperatur

Wahrend des Betriebs wird die BZ durch den in Abbildung 3.1 dargestellten
KiahImittelkreislauf vor zu hohen Zelltemperaturen geschitzt. Die Regelung erfolgt dabei
uber die KuhImitteleintrittstemperatur, welche bei standardmafligem Betrieb 55 °C
betragt. Die im Zuge der Sensitivitatsanalyse durchgefuhrten Variationen erfolgen mit 52
und 58 °C.

Wie in Unterabschnitt 2.2.2 angeflhrt, kdnnen hohe Zelltemperaturen eine Austrocknung
der Membran zur Folge haben. Sowohl die Temperaturanderung als auch deren
Auswirkung auf den Membranwassergehalt haben nach Gleichung 2.26 einen Einfluss
auf die N2-Diffusion. Wahrend héhere Temperaturen die N2-Diffusionsrate beglnstigen,
wirkt sich eine trockenere Membran negativ darauf aus. Eine gegenseitige Aufhebung
dieser Einflussfaktoren gilt als mdglich, da sich nach Abbildung 4.7 (a) keine wesentlichen
Unterschiede in der Steigung des N2-Konzentrationsverlaufs bei den variierenden
KlahImitteleintrittstemperaturen erkennen lassen. Des Weiteren ist auch kein eindeutiger
Einfluss auf das N2-Konzentrationsniveau ersichtlich.

Wie Abbildung 4.7 (b) jedoch zeigt, fuhrt eine Zunahme der Kuhlmitteleintrittstemperatur
zu hoheren H20-Konzentrationen an der Anode. Laut Gleichung 2.21 bedingt eine
erhdhte Temperatur des Gasgemisches, welche mit einer Erhéhung der
KldhImitteleintrittstemperatur  einhergeht, einen groleren Sattigungsdampfdruck.
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Demnach scheint, wie auch schon in Unterabschnitt 4.2.1 (Stromdichte) angefihrt, die
erhohte Wasseraufnahmefahigkeit des Gases fur den Anstieg der H20-Konzentration
verantwortlich zu sein.

(a) (b)

—— Anoden-Niederdruck, Ty ¢in = 92 °C — H,0-Konz., Ty ein = 52 °C
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=== -NyKonz., Ty ein = 58°C - === H,-Konz., Ty ein = 58 °C
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Abbildung 4.7: Sensitivitatsanalyse: (a) Anoden-Niederdruck / N2-Konzentration und
(b) H20- / H2-Konzentration unter variierender Kihimitteleintrittstemperatur

Die Messung der anodenseitigen Gaszusammensetzung erfolgt, wie in
Unterabschnitt 3.1.2 angefuhrt, hinter dem Wasserabscheider. Die H20-Konzentration
entspricht demnach jener des zum Anodeneingang ruckgefuhrten Gasgemisches. Im
Hinblick auf die Untersuchung einer mdglichen Kondensation in den Fliel3kanalen der
Anode wird im Folgenden ein kurzer Blick auf die relative Feuchte des Gasgemisches
geworfen. Wie in Unterabschnitt 2.2.1 (Wasserstoffpfad — Anodenteilsystem)
beschrieben, erfolgt vor dem Wiedereintritt des Rezyklats in die BZ eine Durchmischung
dessen mit frischem Wasserstoff. Die Mischung mit dem trockenen Wasserstoff bedingt
eine entsprechende Absenkung der H20-Konzentration des Gases vor dem erneuten
Eintritt in die BZ. Unter Berlcksichtigung des Verhaltnisses des Wasserstoff- und
Rezirkulations-Massenstroms bei der Standardstromdichte von 0.5 A/cm? kdnnen die
H20-Konzentrationen und damit die H20-Partialdricke am Anodeneingang fur die
jeweiligen, variierten Kuhlmitteleintrittstemperaturen bestimmt werden. Die gemessene
H20-Konzentration des Rezyklats wird im Zuge dieser Untersuchung Uber den Zeitraum
der in Abbildung 4.7 (b) dargestellten Messung gemittelt. Die Berechnung des
Sattigungsdampfdrucks erfolgt nach Gleichung 2.21 unter der Annahme, dass die
Gastemperatur am Anodeneingang der Kuhlmitteleintrittstemperatur entspricht.
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Tabelle 4.1 zeigt schlie3lich die nach Gleichung 2.20 berechneten, relativen Feuchte am

Anodeneingang. Erwartungsgemaly ergibt sich die hochste relative Feuchte bei der
niedrigsten Kuhlmitteleintrittstemperatur aufgrund der einhergehenden, verminderten
Wasseraufnahmefahigkeit des Gasgemisches.

Tabelle 4.1: relative Feuchte am Anodeneingang unter variierender Kihimitteleintrittstemperatur

Kiihimitteleintrittstemperatur

EinflussgroRen am Anodeneingang Einheit 52 °C 55 °C 58 °C
H,0O-Konzentration des Rezyklats Vol.-% 7.65 8.45 8.99
H,0O-Konzentration der Mischung Vol.-% 3.63 3.99 4.27
Absolutdruck bar 1.70 1.70 1.70
H,O-Partialdruck der Mischung bar 0.06 0.07 0.07
Sattigungsdampfdruck bar 0.14 0.16 0.18
relative Feuchte % 45.3 431 40.0

Es zeigt sich, dass die relativen Feuchten fur die betrachteten Falle stets in einem
niedrigen Bereich liegen. Demnach kann das Gas bei der Durchstromung der Flie3kanale
bis zum Anodenausgang weiteres Wasser aufnehmen, bevor es zu einer etwaigen
Kondensation kommit.

H2-Versorgungsdruck

Der H2-Versorgungsdruck ist jener Druck, welcher am Anodeneingang anliegt. Bei
standardmaligem Betrieb wird er konstant auf 1700 mbar geregelt. Die im Zuge der
Sensitivitatsanalyse durchgeflihrten Variationen erfolgen mit 1600 und 1750 mbar.

Bei konstanter Last ergibt sich ein gleichbleibender Druckabfall in den FlieBkanalen
zwischen Anodeneingang und -ausgang. Dementsprechend fluhrt ein hoherer
H2-Versorgungsdruck zu einem hoheren Anoden-Niederdruck, welcher laut
Gleichung 4.3 zu groReren Purge-Massen fuhrt. Abbildung 4.8 (a) bzw. (b) zeigt einen
eindeutigen Zusammenhang zwischen dem Anoden-Niederdruck und dem N2- bzw.
H2-Konzentrationsniveau, welches maf3geblich von der Wirksamkeit der Purge-Vorgange
bestimmt wird. Weiters hat die veranderte Druckdifferenz zwischen Anode und Kathode
laut Unterabschnitt 2.2.3 einen Einfluss auf die N2-Diffusionsrate, womit sich
unterschiedliche Steigungen in den N2- und Hz-Konzentrationsverlaufen ergeben. Ein
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hdherer Druck an der Anode hat demnach eine geringere N2-Diffusionsrate und damit
einen flacheren N2-Konzentrationsverlauf zur Folge.

Zusatzlich zu den angefuhrten Effekten wird durch eine Abnahme des
H2-Versorgungsdrucks die anodenseitige H2-Konzentration gesenkt, wodurch eine
entsprechende Anhebung des N2- als auch des H20-Konzentrationsniveaus bedingt wird.
Die in Abbildung 4.8 (b) ersichtlichen, unterschiedlich hohen
H20-Konzentrationsniveaus lassen sich demnach lediglich auf eine relative
Konzentrationsverschiebung und nicht auf eine Anderung des absoluten Wassergehalts
zurUckfuhren.

(@) (b)

— H,0-Konz., Py versorgung = 1600 mbar
—— H,0-Konz., Py, versorgung = 1700 mbar
—H,0-Konz., Py, versorgung = 1750 mbar

—— Anoden-Niederdruck, Py, versorqung = 1600 mbar
Anoden-Niederdruck, Py, versorgung = 1700 mbar
—— Anoden-Niederdruck, Py, versorqung = 1790 mbar
===~ Ny-Konz., Py versorgung = 1600 mbar
=== -Ny-Konz., pyy, versorgung = 1700 mbar
===~ Ny-Konz., Py versorgung = 1750 mbar

- == -HyKonz., iy, versorgung = 1600 mbar
- ==~ Hy-Konz., Py versorgung = 1700 mbar
- == -H,-Konz., Py versorgung = 1790 mbar
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Abbildung 4.8: Sensitivitatsanalyse: (a) Anoden-Niederdruck / N2-Konzentration und
(b) H20- / H2-Konzentration unter variierendem Hz-Versorgungsdruck

Luftstochiometrie

StandardmafRig wird die BZ bei Stromstarken tber 90 A mit einer Luftstochiometrie von
1.5 betrieben. Die Variationen der Luftstochiometrie erfolgen mit 1.3 und 1.7.

Eine erhohte Luftstochiometrie hat nach Gleichung 2.19 einen groReren
Luftmassenstrom zur Folge, welcher bei einer gleichbleibenden Stellung der
Drosselklappe weiters zu einem hoéheren Kathodendruck als auch zu einer groReren
Stromungsgeschwindigkeit der Luft fihrt. Der hdéhere Kathodendruck bedingt einen
hoheren N2-Partialdruck und begunstigt damit nach Gleichung 2.25 die N2-Diffusionsrate.
Allerdings fuhrt die hohere Stromungsgeschwindigkeit in den FlieBkanalen zu einer
kirzeren Verweilzeit der N2-Molekule an der Kathodenseite, wodurch die
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N2-Diffusion wiederum vermindert wird. Zusatzlich tragt der hdhere Luftmassenstrom
dazu bei, mehr Wasser von der Kathodenseite aus der Zelle zu tragen. Dadurch nimmt
der Wassergehalt in der Membran und in weiterer Folge die Diffusion von N2 zur Anode
ab. Wie Abbildung 4.9 (a) zeigt, weisen die durchgeflhrten Variationen der
Luftstochiometrie keinen signifikanten Einfluss auf die N2-Konzentration des
Anodengases auf. Daraus kann gefolgert werden, dass sich die genannten Einflisse
gegenseitig aufheben.

Eine erhdhte Luftstochiometrie fuhrt, wie bereits erwahnt, zu einer trockeneren Membran.
Dieser Effekt scheint allerdings nicht signifikant genug zu sein, um den anodenseitigen
Wassergehalt zu beeinflussen. Wie Abbildung 4.9 (b) zeigt, lasst sich demnach kein
wesentlicher Einfluss der Luftstochiometrie auf die H20-Konzentration feststellen.

(a) (b)

—— Kathodendruck, A, = 1.3 ——H,0-Konz., A, = 1.3
— Kathodendruck, A, = 1.5 ——H,0-Konz., A, = 1.5
—— Kathodendruck, A, = 1.7 —— H,0-Konz,, A, = 1.7
----N,-Konz., A ,=1.3 ----HyKonz, A ,=13
----N,-Konz.,, A, ,=1.5 ----HyKonz., A ,=15
----Ny,-Konz., A ,=1.7 ----HyKonz., A ,=17
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Abbildung 4.9: Sensitivitdtsanalyse: (a) Kathodendruck / N2-Konzentration und
(b) H20- / H2-Konzentration unter variierender Luftstéchiometrie
Kathodendruck

Die Regelung des Kathodendrucks erfolgt durch die Einstellung der Drosselklappe,
welche wie in Abbildung 3.1 dargestellt, am Ende des Luftpfads angeordnet ist. Bei
standardmafigem Betrieb gilt die Drosselklappe als ,vollstandig gedrosselt”. Dadurch soll
eine  Austrocknung der Membran aufgrund von hohen kathodenseitigen
Stromungsgeschwindigkeiten, die im Betrieb mit hohen Stromstarken auftreten,
verhindert werden. Zusatzlich wird durch die Drosselung ein hoéherer O2-Partialdruck
impliziert, welcher sich positiv auf die Leistung der BZ auswirkt. Bei standardmafRigem
Betrieb ergibt sich ein Kathodendruck von 1252 mbar. Die Variationen erfolgen mit den
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Drosselklappenstellungen ,partiell gedrosselt® und ,vollstdndig gedffnet®, welche
Kathodendrucke von 1200 bzw. 1163 mbar zur Folge haben.
Die  Stellung der Drosselklappe beeinflusst den  Druck, sowie die

Stromungsgeschwindigkeit an der Kathode. Im Gegensatz zu der Variation der
Luftstdchiometrie ist der Luftmassenstrom allerdings stets konstant. Ein Offnen der
Drosselklappe bewirkt sowohl einen niedrigeren Kathodendruck als auch eine hohere
Stromungsgeschwindigkeit, wodurch die N2-Diffusionsrate vermindert wird. Dieser
Zusammenhang spiegelt sich, wie in Abbildung 4.10 (a) ersichtlich, in der Abnahme der
Steigung des N2-Konzentrationsverlaufs mit zunehmender Klappendffnung wider.
Erwartungsgeman fiihrt die vollstandige Offnung der Drosselklappe damit zu dem
niedrigsten N2- bzw. héchsten H2-Konzentrationsniveau.

Die Offnung der Drosselklappe fiihrt, wie bereits erwahnt, zu einer trockeneren Membran.
Analog zu den durchgefuhrten Untersuchungen der Luftstochiometrie scheint dieser
Effekt allerdings nicht signifikant genug zu sein, um den anodenseitigen Wassergehalt zu
beeinflussen. Wie Abbildung 4.10 (b) zeigt, lasst sich demnach kein wesentlicher Einfluss
des Kathodendrucks auf die H20-Konzentration feststellen.

(a) (b)

—— Kathodendruck, vollstéandig gedrosselt
—— Kathodendruck, partiell gedrosselt
—— Kathodendruck, vollstandig gedéffnet

- - - - N,-Konz., vollstédndig gedrosselt
- - - -N,-Konz., partiell gedrosselt
- - - - N,-Konz., vollstandig gedffnet

— H,0-Konz., vollstandig gedrosselt
—— H,0-Konz., partiell gedrosselt

— H,0-Konz., vollstandig gedffnet
- - - - H,-Konz., vollstéandig gedrosselt

- - - -H,-Konz., partiell gedrosselt
- - - - H,-Konz., vollstandig geoffnet
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Abbildung 4.10: Sensitivitdtsanalyse: (a) Kathodendruck / N2-Konzentration und
(b) H20- / H2-Konzentration unter variierender Drosselklappenstellung

Drehzahl der Rezirkulationspumpe

Die Ruckfuhrung des unverbrauchten Wasserstoffs erfolgt durch die am Anodenausgang
angeordnete Rezirkulationspumpe, welche standardmafig mit einer konstanten Drehzahl
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von 4000 min' betrieben wird. Die Variationen der Drehzahl der Rezirkulationspumpe
erfolgen mit 3000 und 5000 min-".

Eine hohere Pumpendrehzahl bedingt eine hdhere Stromungsgeschwindigkeit des
Rezyklats, wodurch sich nach den Gesetzen von Bernoulli [50] ein niedriger Druck im
Ansaugbereich ergibt. Die implizierte Absenkung des Anoden-Niederdrucks fuhrt laut
Gleichung 4.3 zu kleineren Purge-Massen, welche in weiterer Folge zu dem in
Abbildung 4.11 (a) ersichtlichen Anstieg des N2-Konzentrationsniveaus beitragen. Eine
Zunahme der Steigung des N2-Konzentrationsverlaufs, welche auf eine erhdhte
N2-Diffusionsrate aufgrund des niedrigeren Anoden-Niederdrucks zuruckgefuhrt werden
konnte, lasst sich hingegen nicht erkennen. Durch die konstante Regelung des Drucks
am Anodeneingang scheint sich keine wesentliche, sich auf die N2-Diffusionsrate
auswirkende Anderung in der Druckdifferenz zwischen der Anode und Kathode zu
ergeben.

Des Weiteren fuhrt eine Erhohung der Drehzahl der Rezirkulationspumpe zu einem
grolieren Rezirkulations-Massenstrom. Der erhdhte Anteil des am Anodeneingang dem
trockenen Wasserstoff beigemengten, verunreinigten Rezyklats hat eine Anhebung der
anodenseitigen N2-Konzentration sowie des in Abbildung 4.11 (b) dargestellten
Wassergehalts zur Folge.

(a)

(b)

—— Anoden-Niederdruck, ng,, = 5000 min

1

—— Anoden-Niederdruck, ng,, = 4000 min™’
—— Anoden-Niederdruck, ng,, = 3000 min™’

- - --Ny-Konz., ng,, = 5000 min™
- - - -Ny-Konz., ng,, = 4000 min™
- - - -N,-Konz., ng,, = 3000 min™’

—— H,0-Konz., ng,, = 5000 min™'
—— H,0-Konz., ng,, = 4000 min™’
—— H,0-Konz., ng,, = 3000 min™*

- - - - H,-Konz., ng,, = 5000 min™'
- - - -H,Konz., ng,, = 4000 min™’
- - - -H,-Konz., ng,, = 3000 min™
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Abbildung 4.11: Sensitivitatsanalyse: (a) Anoden-Niederdruck / N2-Konzentration und
(b) H20- / H2-Konzentration unter variierender Drehzahl der Rezirkulationspumpe
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Lufteintrittstemperatur

Die kathodenseitige Reaktionsluft wird nach deren Verdichtung durch einen eigenen
Kdhimittelkreislauf, wie in Abbildung 3.1 dargestellt, auf eine konstante
Eintrittsstemperatur geregelt. Die verfugbare Kuhlleistung ist durch die Vorlauftemperatur
des Kuhlmittels beschrankt, wodurch sich bei standardmafligem Betrieb eine
Lufteintrittstemperatur von 40°C einstellt. Die Variationen der Lufteintrittstemperatur
erfolgen mit 45 und 50 °C.

Wie in Unterabschnitt 2.2.2 behandelt, hat die Temperatur der Eintrittsluft Auswirkungen
auf die relative Feuchte und damit den Wassergehalt der Membran. Dieser beeinflusst
wiederum die N2-Diffusionsrate. Unter Betrachtung von Abbildung 4.12 (a) & (b) lasst sich
jedoch kein eindeutiger Einfluss der Lufteintrittstemperatur auf die anodenseitige
Gaszusammensetzung erkennen. Es ist davon auszugehen, dass sich die Lufttemperatur
rapide der vorherrschenden Zelltemperatur angleicht und damit keine weiteren
Konsequenzen mit sich bringt.

(a) (b)

—— Kathodendruck, T ¢, =40°C ——H,0-Konz., T\ 4 i = 40°C
—— Kathodendruck, T ein = 45°C —— H,0-Konz., T 4 in = 45°C
— Kathodendruck, T ein = 50°C — HyO-Konz., T ein = 50°C
st Nz—KOI'lZ, TLuﬂ,ein = 4ODC Eniaia Hz'KonZ, TLuﬂ.ein = 4000
T NQ-KOHZ" TLuﬂ.ein = 4500 -0 Hz‘KOnZ,, TLU[‘LEiI‘I =45°C
=== -Ny-Konz., T 4 in = 90°C == --H,-Konz., T ,4ein = 50°C
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Abbildung 4.12: Sensitivitdtsanalyse: (a) Kathodendruck / N2-Konzentration und
(b) H20- / H2-Konzentration unter variierender Lufteintrittstemperatur

4.2.2 Variation von Purge-Parametern

In diesem Unterabschnitt werden die Messergebnisse der Variation der Purge-Parameter
des BZ-Systems dargelegt und anschlielend deren Einfluss auf die N2-, H2- und
H20-Konzentrationen im Anodengas analysiert. Zuerst wird der Einfluss des
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Purge-Intervalls, sowie jener der Purge-Dauer jeweils getrennt voneinander bewertet.
Anschliel3end folgt die Betrachtung beider Purge-Parameter in Kombination miteinander.
Des Weiteren wird ein Vergleich hinsichtlich der Purge-Verluste bei Betrieb mit den
unterschiedlichen Variationen der Purge-Parameter gezogen.

Purge-Intervall

Bei standardmafligem Betrieb wird das Purge-Ventil immer dann geo6ffnet, wenn der
Stromzahler 3 Ah erreicht hat. Bei einer Stromdichte von 0.5 A/cm? entspricht das in etwa
einem Intervall von 53 Sekunden. Die Variationen des Purge-Intervalls erfolgen mit 2 und
4 Ah.

In Abbildung 4.13 (a) bzw. (b) ist die variierende Frequenz der Purge-Vorgange anhand
des N2- bzw. H2-Konzentrationsverlaufs gut erkennbar. Aufgrund der konstanten
N2-Diffusionrate von der Kathode zur Anode ergeben sich mit dem erweiterten
Purge-Intervall von 4 Ah die groften N2-Konzentrationen. Die H2-Konzentration sinkt
dabei bis zum Purge-Vorgang auf knapp unter 80 Vol.-% ab.

Wie schon in Abschnitt 4.1 erlautert, bleibt die H20-Konzentration von den
Purge-Vorgangen weitgehend unbeeinflusst. Demnach lasst sich auch keine Auswirkung
des Purge-Intervalls auf die H20-Konzentration feststellen.

(a) (b)
—— Anoden-Niederdruck, dQyy; pyge = 2 Ah ——H,0-Konz., dQy; pyge = 2 Ah
Anoden-Niederdruck, dQyy; pyge = 3 Ah — H,0-Konz., dQy; pyrge = 3 Ah
—— Anoden-Niederdruck, dQHZ.Purge =4 Ah — H,0-Konz., dQy; pge = 4 Ah
- === NyKonz., dQ pyge = 2 Ah - == - Hy-Konz., dQyp, pyrge = 2 Ah
- === NyKonz., dQy pyrge = 3 Ah -~ - -HyKonz., dQ;y; pge = 3 Ah
- = --N,-Konz., dQHz.Purge =4 Ah - - --H,Konz., dQHE.F‘urge =4 Ah

. 1500+ 20 - 195
4]
0
18 |

€ 1400- o R L mom s peom o o w5790
G o = 164 "y } NNy N 1
3] o S g, i bR sl TR 185
2 1300+ > = 144 w KN ey, N <>
o c = g | L 1 | .. =
6 ; N 124 ~ * K| 4 180 N
3 1200 S 5 =
z X X 10 175 ¢
e i o ! o710 o Q\I ) biaaad PR i Lo oy
8 11001, 300 vel™ et Rt eelp SVHE T 8 170 T
Q = e - - e - -15 v
< 61

1000 r r 0 | : 65

0 100 200 300 0 100 200 300
Zeitins Zeitins
Abbildung 4.13: Sensitivitatsanalyse: (a) Anoden-Niederdruck / N2-Konzentration und
(b) H20- / H2-Konzentration unter variierendem Purge-Intervall
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In Abbildung 4.14 sind die auf den Standardbetrieb normierten Purge-Verluste in
Abhangigkeit von den verschiedenen Purge-Intervallen dargestellt. Die Berechnung der
Purge-Verluste erfolgt dabei — unabhangig des in Abbildung 4.13 (a) bzw. (b)
dargestellten Messzeitraums — anhand einer Summierung der einzelnen Purge-Massen
in einer 24 Ah langen Messperiode. Je nach Purge-Intervall finden in der Messperiode
12 (2 Ah), 8 (3 Ah) oder 6 (4 Ah) Purge-Vorgange statt. Aufgrund der geringeren Anzahl
an Purge-Vorgangen bei verlangerten Intervallen konnen die Purge-Verluste deutlich
reduziert werden. Abbildung 4.13 (a) zeigt weiters, dass der Anoden-Niederdruck
zwischen den einzelnen Purge-Vorgangen stetig absinkt. Dementsprechend hat ein
verlangertes Purge-Intervall einen geringeren Anoden-Niederdruck und damit
einhergehende, kleinere Purge-Massen zur Folge. Der Grund fur diese Abnahme des
Anoden-Niederdrucks wird in Unterabschnitt 4.4.1 ausfuhrlich behandelt. Wie in
Abbildung 4.14 dargestellt, kann durch die Erweiterung des Purge-Intervalls auf 4 Ah eine
Reduzierung der Purge-Verluste von 34.7 % erzielt werden. Hingegen ergibt sich eine
Steigerung von 79.6 % bei einem Betrieb mit 2 Ah.
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Abbildung 4.14: normierte Purge-Verluste in Abhangigkeit des Purge-Intervalls

Purge-Dauer

Bei standardméaRigem Betrieb betragt die Offnungsdauer des Purge-Ventils 1 s. Die
Variationen der Purge-Dauer erfolgen mit 0.8 und 1.2 s.

Unter genauer Betrachtung von Abbildung 4.15 (a) lassen sich aufgrund der variierenden
Offnungsdauern des Purge-Ventils unterschiedlich groRe N2-Konzentrationsspriinge
erkennen. Diese Konzentrationsspringe reichen dabei von 3.4 Vol.-% bei einer
Purge-Dauer von 0.8 s bis hin zu 3.9 Vol.-% bei 1.2 s. Durch die verlangerte Purge-Dauer
erhoht sich also die Wirksamkeit der Purge-Vorgange, das heif’t es wird mehr Stickstoff
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entfernt. Erwartungsgemal} fuhrt die verkirzte Purge-Dauer von 0.8 s zu den grdfdten
N2-Konzentrationen. Abbildung 4.15 (b) zeigt, dass die H2-Konzentration dabei bis zum
Purge-Vorgang auf etwa 82 Vol.-% absinkt.

Wie schon in Abschnitt 4.1 erlautert, bleibt die H20-Konzentration von den
Purge-Vorgangen weitgehend unbeeinflusst. Demnach lasst sich auch keine Auswirkung
der Purge-Dauer auf die H20-Konzentration feststellen.

(a) (b)
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Abbildung 4.15: Sensitivitatsanalyse: (a) Anoden-Niederdruck / N2-Konzentration und
(b) H20- / H2-Konzentration unter variierender Purge-Dauer

In Abbildung 4.16 sind die auf den Standardbetrieb normierten Purge-Verluste in
Abhangigkeit von den verschiedenen Purge-Dauern dargestellt. Die Berechnung der
Purge-Verluste erfolgt dabei, wie zuvor bei der Variation der Purge-Intervalle, anhand
einer Summierung der einzelnen Purge-Massen in einer 24 Ah langen Messperiode.
Aufgrund der kirzeren Offnungsdauer des Ventils kdnnen die Purge-Verluste bei einer
gleichbleibenden Anzahl von Purge-Vorgangen reduziert werden. Durch die Verklirzung
der Purge-Dauer auf 0.8 s kann eine Reduzierung der Purge-Verluste von 22.5 % erzielt
werden. Hingegen ergibt sich eine Steigerung von 31.1 % bei einem Betrieb mit 1.2 s.
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Abbildung 4.16: normierte Purge-Verluste in Abhangigkeit der Purge-Dauer

Allgemein gilt es festzuhalten, dass im Hinblick auf die Reduzierung der Purge-Verluste
eine Verlangerung des Purge-Intervalls auf 4 Ah wirksamer ist als eine Verkurzung der
Purge-Dauer auf 0.8 s.

Kombinationen von Purge-Intervall und Purge-Dauer

Wie die vorangegangenen Variationen der Purge-Parameter zeigen, ergeben sich bei
Betrieb mit einem Purge-Intervall von 4 Ah bzw. mit einer Purge-Dauer von 0.8 s sehr
hohe N2-Konzentrationsniveaus. Um die N2-Konzentrationen zu senken und
anschlieend den Einfluss auf die Purge-Verluste zu untersuchen, wird im Folgenden das
verlangerte Purge-Intervall mit einer verlangerten Purge-Dauer bzw. die verkurzte
Purge-Dauer mit einem verklrzten Purge-Intervall kombiniert. Das heif3t es erfolgen
Variationen der Purge-Parameter mit 4 Ah und 1.2 s, sowie 2 Ah und 0.8 s.

Wie in Abbildung 4.17 (a) dargestellt, ergibt sich bei Betrieb mit 4 Ah und 1.2 s
erwartungsgemal ein niedrigeres N2-Konzentrationsniveau als bei jenem mit 4 Ah und
1s (Abbildung 4.13 (a)). Allerdings sind die N2-Konzentrationen grof3er als bei
standardmalligem Betrieb. Hingegen kdnnen die N2-Konzentrationen trotz der verkurzten
Purge-Dauer von 0.8 s durch das verkirzte Purge-Intervall von 2 Ah auch im Vergleich
zum Standardbetrieb gesenkt werden. Somit zeigt sich, dass der Einfluss auf die
N2-Konzentrationen bei den durchgefuhrten Kombinationen entscheidend von dem
Purge-Intervall und nur in geringerem Mal3e von der Purge-Dauer bestimmt wird.
Abbildung 4.17 (b) zeigt nochmals, dass die Purge-Parameter keinerlei Einfluss auf die
H20-Konzentration haben.

(a) (b)
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Abbildung 4.17: Sensitivitdtsanalyse: (a) Anoden-Niederdruck / N2-Konzentration und
(b) H20- / H2-Konzentration unter variierenden Purge-Parametern

In Abbildung 4.18 sind die auf den Standardbetrieb normierten Purge-Verluste in
Abhangigkeit von den verschiedenen Kombinationen der Purge-Parameter dargestellt.
Wie auch schon im Hinblick auf die N2-Konzentrationen zeigt sich ein dominierender
Einfluss der Purge-Intervalle. So kann trotz einer verlangerten Purge Dauer von 1.2 s
durch die Erweiterung des Purge-Intervalls auf 4 Ah eine Reduzierung der Purge-Verluste
von 7.2 % erzielt werden. Hingegen ergibt sich eine Steigerung von 30.8 % bei einer
Kombination der verkurzten Purge-Dauer von 0.8 s und des verkurzten Purge-Intervalls
von 2 Ah.

g™ +30.8 %
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Abbildung 4.18: normierte Purge-Verluste in Abhangigkeit der Purge-Parameter

Zusammenfassend kann anhand der Untersuchungen hinsichtlich der Variation der
Purge-Parameter gefolgert werden, dass durch die Verlangerung des Intervalls auf 4 Ah
die vergleichsweise grofite Reduktion der Purge-Verluste von 34.7 % erreicht wird.
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4.3 Entwicklung optimierter Hz2-Purge-Strategien

Anhand der in der vorangegangenen Sensitivitatsanalyse gewonnenen Messdaten
bezlUglich  der  Auswirkung verschiedener Betriebsbedingungen auf die
Zusammensetzung des Anodengases kann im nachsten Schritt die Entwicklung der
optimierten Purge-Strategien erfolgen.

Primares Ziel dieser Arbeit gilt der effizienten Entfernung von Wasser und Stickstoff an
der Anode im Hinblick auf eine Maximierung der Wasserstoffausnutzung. Dafir bedarf
es der Entwicklung einer Purge-Strategie, welche einen mdglichst brennstoffsparenden
Betrieb bei gleichzeitiger Vermeidung einer ubermaligen Akkumulation von
Verunreinigungen im Anodengas ermoglicht.

Eine erhdhte Wasserstoffausnutzung fuhrt zwar zu einem effizienteren Betrieb der BZ,
jedoch kdénnen sich dadurch unter Umstanden auch ungunstige Betriebszustande
ergeben. Vor allem im dynamischen Betrieb kann es bei Springen der Stromdichte auf
einen hdoheren Wert aufgrund einer lokalen Unterversorgung an Wasserstoff zu dem in
Unterabschnitt 2.2.4 angefuhrten, temporaren Unterschwingeffekt der Zellspannung
sowie zu einer permanenten Degradation der BZ kommen. Daher wird im Sinne der
Verbesserung des dynamischen Verhaltens und der Vermeidung von
brennstoffmangelbedingter Alterung eine zweite Purge-Strategie entwickelt. Diese hat
das Ziel die Hz2-Konzentration zu jedem Betriebszeitpunkt moglichst gro3 zu halten. Zu
diesem Zwecke werden die beiden optimierten Purge-Strategien im Zuge der Evaluierung
sowohl einer stationaren als auch einer dynamischen Messung unterzogen.

Im Folgenden werden die beiden Purge-Strategien ausflhrlich behandelt, wobei bei
deren Entwicklung der Fokus auf die zeitlichen Verlaufe der N2- bzw. H2-Konzentrationen
des Anodengases gelegt wird. Die H20-Konzentrationen hingegen werden des Weiteren
nicht berucksichtigt, da der anodenseitige Wasserhaushalt vorrangig uber den
Wasserabscheider geregelt wird und von den Purge-Vorgangen weitgehend
unbeeinflusst bleibt.

4.3.1 Strategie 1 — brennstoffsparender Betrieb

Ein moglichst brennstoffsparender Betrieb der BZ setzt die Minimierung von
Purge-Verlusten voraus. Die damit einhergehende Senkung des Wasserstoffverbrauchs
hat unter der Voraussetzung einer gleichbleibenden Ausgangsleistung einen hdheren
Wirkungsgrad des BZ-Stacks zur Folge. Um den Wirkungsgrad des gesamten
BZ-Systems laut Gleichung 2.30 zu erhdhen, muss allerdings auch die bendtigte
Antriebsleistung der Nebenaggregate berucksichtigt werden. Eine Variation der
Purge-Parameter wirkt sich direkt auf die Purge-Verluste aus, ohne die
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Leistungsaufnahme der Nebenaggregate zu beeinflussen. Dementsprechend setzt die
Entwicklung der Strategie hier an. Wie die in Unterabschnitt 4.2.2 durchgeflhrten
Variationen zeigen, kann die vergleichsweise grof3te Reduktion der Purge-Verluste durch
eine Verlangerung des Purge-Intervalls auf 4 Ah erreicht werden.

Die Reduktion der Purge-Verluste bedingt allerdings auch eine grékere Akkumulation von
Stickstoff im Anodengas. Um einen Einbruch der Zellspannung aufgrund eines
Wasserstoffmangels zu vermeiden, wird eine Untergrenze der H2-Konzentration
festgelegt. Bei den Studien [52] bzw. [28], [42] erwies sich das Offnen des Purge-Ventils
bei Erreichen einer Hz2-Konzentration von 70 bzw. 75 Vol.-% als zielfuhrend. Im Fall des
vorliegenden BZ-Systems erfolgt die Annahme, dass Hz2-Konzentrationen bis 70 Vol.-%
unbedenklich sind, sowie eine kurzzeitige Verschiebung des unteren Limits auf einen
Wert von 60 Vol.-% vertretbar ist. Anzumerken ist, dass es sich bei den angegebenen
Grenzwerten um die minimal auftretenden H2-Konzentrationen am Anodenausgang
handelt. Aufgrund des durch den Wasserstoffverbrauch bedingten
Konzentrationsgefalles zwischen Anodeneingang und -ausgang stehen am Eintritt der BZ
stets hdhere Hz-Konzentrationen in den FlieRkanalen zur Verfugung.

Wie in Abbildung 4.13 dargestellt, sinkt die H2-Konzentration bei Betrieb mit der
Standardstromdichte von 0.5 A/cm? (204.5 A) und dem Purge-Intervall von 4 Ah bis zum
Purge-Vorgang auf knapp unter 80 Vol.-%. Damit kann von einer Einhaltung der
festgelegten H2-Grenzwerte auch bei anderen Stromdichten ausgegangen werden.
Dementsprechend erfolgt der Betrieb der BZ mit der Strategie 1, wie in Tabelle 4.2
angefuhrt, mit einem uber alle Stromstarken konstanten Purge-Intervall von 4 Ah.

Tabelle 4.2: optimierte Parameter der Strategie 1 (brennstoffsparend)

Parameter Einheit Werte
Stromstarke A S50 120 180 205 270 340 400
Purge-Intervall Ah 4 4 4 4 4 4 4

4.3.2 Strategie 2 — stickstoffmindernder Betrieb

Ein mdglichst stickstoffmindernder Betrieb der BZ setzt wirksame Purge-Vorgange
voraus. Durch die Minimierung der anodenseitigen Stickstoffansammlung soll zu jedem
Betriebszeitpunkt eine gentugend grolde H2-Konzentration anliegen, um auch bei grof3en
Lastspringen die Gefahr einer lokalen Unterversorgung zu vermeiden.
Dementsprechend werden Betriebsbedingungen vorausgesetzt, welche ein niedriges
N2-Konzentrationsniveau an der Anode bewirken. Der Sensitivitdtsanalyse zufolge, zeigt
die Variation der Luftstdchiometrie, Kihlmittel-, sowie Lufteintrittstemperatur keinen
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signifikanten Einfluss auf den Verlauf der N2- bzw. H2-Konzentration. Somit werden diese
Parameter nicht weiter betrachtet. Es ist anzumerken, dass im Hinblick auf die
Entwicklung der stickstoffmindernden Strategie der Einfluss der Betriebsparameter auf
den Wirkungsgrad des BZ-Stacks als zweitrangig gilt. Dies erlaubt den Betrieb mit einem
héheren Hz2-Versorgungsdruck und einer niedrigeren Drehzahl der Rezirkulationspumpe.
Die zuvor genannten MaRnahmen bedingen aufgrund der hoheren Purge-Massen einen
erhohten Wasserstoffverbrauch. Jedoch wird die N2-Konzentration an der Anode
signifikant reduziert. Weiters kann die N2-Diffusionsrate durch einen geringeren
Kathodendruck bzw. durch das Offnen der Drosselklappe verringert werden. In weiterer
Folge stellt sich bei einem konstant gehaltenen Parametersatz der Purge-Strategie
dadurch ebenfalls ein niedrigeres N2-Konzentrationsniveau an der Anode ein.

Der Betrieb unter Strategie 2 erfolgt somit, wie in Tabelle 4.3 angefuhrt, mit einer
reduzierten Drehzahl der Rezirkulationspumpe von 3000 min-' und einem gesteigerten
H2-Versorgungsdruck von 1750 mbar. Weiters wird die Drosselklappe vollstandig
geoffnet, wodurch sich verringerte Kathodendricke abhangig von der angelegten
Stromstarke ergeben.

Tabelle 4.3: optimierte Parameter der Strategie 2 (stickstoffmindernd)

Parameter Einheit Werte

Stromstarke A 50 120 180 205 270 340 400
Hz-Versorgungsdruck mbar 1750 1750 1750 1750 1750 1750 1750
Kathodendruck mbar 1032 1082 1136 1163 1215 1275 1319
Drehzahl der Rezirkulationspumpe min™ 3000 3000 3000 3000 3000 3000 3000
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4.4 Evaluierung optimierter H2-Purge-Strategien

Die Entwicklung der optimierten Purge-Strategien erfolgt mithilfe den der
Sensitivitatsanalyse zugrundeliegenden Messdaten. Die Parametervariationen werden
allerdings lediglich bei Betrieb mit der Standardstromdichte von 0.5 A/cm? (204.5 A)
durchgefuhrt. Daher ist es wichtig, die auf diesen Messungen aufbauenden Strategien
uber den gesamten Lastbereich der BZ zu evaluieren. Demnach wird im Folgenden die
Evaluierung der in Abschnitt 4.3 entwickelten Strategien 1 und 2 anhand der Vermessung
eines stationaren, sowie dynamischen Lastzyklus behandelt. Wie in Unterabschnitt 3.3.2
angefuhrt, wird flr die stationare Evaluierung die Polarisationskurve der BZ
herangezogen. Im Zuge der dynamischen Evaluierung kommt das in Unterabschnitt 3.3.3
dargelegte Lastprofil zum Einsatz, welches anhand einer Langsdynamiksimulation eines
Gesamtfahrzeuges eines generischen FCEV im WLTC-Fahrzyklus berechnet worden ist.
Wie auch schon bei der Entwicklung der Purge-Strategien, liegt der Fokus der
Evaluierung auf den N2- bzw. H2-Konzentrationen. Die H20-Konzentrationen hingegen
werden im Rahmen der Untersuchungen vernachlassigt.

4.4.1 Stationare Evaluierung

In Abbildung 4.19 (a) ist der Stromverlauf Uber der Zeit der fur die stationare Evaluierung
herangezogenen Polarisationskurve nach Tabelle 3.1 dargestellt.
Abbildung 4.19 (b) bzw. (c) zeigt weiters den zeitlichen Verlauf der H2- bzw.
N2-Konzentration, wobei der Einfluss des Betriebs mit den optimierten Strategien 1 und
2 durch den Vergleich mit einer Messung mit Standardparametern verdeutlicht wird.
Erwartungsgemall ergeben sich mit dem verlangerten Purge-Intervall der
brennstoffsparenden Strategie 1 vor allem bei niedrigen Stromstarken sehr hohe
N2-Konzentrationen. Dies fuhrt zu einer minimalen Hz2-Konzentration von 68.8 Vol.-% bei
50 A (roter Kreis 1). Des Weiteren tritt ein lokales Minimum von 77 Vol.-% bei der
hdchsten Stromstarke von 400 A (roter Kreis 2) auf. Das genaue Verhalten des
Anoden-Niederdrucks und der damit einhergehende Einfluss auf die Purge-Massen wird
weiter unten ausflhrlich behandelt. Es gilt jedenfalls festzuhalten, dass die in
Unterabschnitt 4.3.1 definierte Untergrenze der Hz-Konzentration stets eingehalten wird.
Die Verwendung der stickstoffmindernden Strategie 2 flhrt, wie gewunscht, im Vergleich
zum Betrieb mit Standardparametern zu hoheren Hz2-Konzentrationen tuber den gesamten
Strombereich. Der Einfluss der Strategie macht sich vor allem bei den hohen
Stromstarken von 270 bis 400 A bemerkbar. In diesem Bereich ergeben sich deutlich
niedrigere N2- bzw. hohere Hz-Konzentrationen.
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Es ist anzumerken, dass sich die auftretenden Rippel im H2- bzw.
N2-Konzentrationsverlauf im Zeitabschnitt von 600 bis 800 s auf die in Abschnitt 4.1
erlauterte Offnung des Wasserablassventils zurlickfihren lassen.
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Abbildung 4.19: zeitlicher Verlauf der (a) Stromstarke, (b) Hz-Konzentration und (c) N2-Konzentration bei

Vermessung der Polarisationskurve
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Der Betrieb unter Strategie 2 erfolgt mit einer geoéffneten Drosselklappe. Wie in
Unterabschnitt 4.2.1 (Kathodendruck) bereits erwahnt, kann die Offnung der
Drosselklappe aufgrund der implizieten Erhdhung der kathodenseitigen
Stromungsgeschwindigkeit vor allem bei hohen Stromstarken zu einer Austrocknung der
Membran flhren. Zusatzlich bedingt die Absenkung des Kathodendrucks laut
Gleichung 2.22 einen geringeren H20-Partialdruck und damit eine geringere relative
Feuchte der zugefuhrten Luft. Weiters ergibt sich ein niedriger O2-Partialdruck, welcher
sich nach Gleichung 2.9 negativ auf die Leistung der BZ auswirkt. Unter Betrachtung der
mittleren Zellspannung bei Betrieb mit Strategie 2 laut Abbildung 4.20 zeigt sich dennoch,
dass ein stabiler Betrieb der BZ Uber deren gesamten Lastbereich trotz der gedffneten
Drosselklappe maoglich ist. Lediglich bei sehr hohen Stromstarken zeichnet sich eine
kleine Spannungsdifferenz zwischen den niedrigsten Zellspannungen der jeweiligen
Betriebsvarianten ab.
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Abbildung 4.20: zeitlicher Verlauf der Zellspannung bei Vermessung der Polarisationskurve

Der stabile Betrieb unter Strategie 2 |asst sich durch den Einsatz der niedrigeren Drehzahl
der Rezirkulationspumpe begrinden. Aufgrund der einhergehenden Minderung des
Rezirkulations-Massenstroms wird anodenseitig weniger flussiges Wasser aus der Zelle
transportiert. Dieses Verhalten lasst sich durch folgende, im Zuge der Studie [53]
durchgefuhrte Messung zeigen. Im Gegensatz zu der in Abschnitt 4.1 angeflhrten,
ladungsabhangigen Ansteuerung des Wasserablassventils am Anodenausgang erfolgt
die Offnung des Ventils in dieser Studie anhand einer Fiillstandsmessung. Das heif3t, das
Wasserablassventil wird bei Erreichen eines bestimmten Wasserniveaus automatisch
geoffnet. Abbildung 4.21 zeigt nun den Zusammenhang zwischen der Drehzahl der
Rezirkulationspumpe und des Offnungszeitpunktes des Wasserablassventils bei einer
konstant gehaltenen Stromstarke von 175 A.
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Abbildung 4.21: Offnungszeitpunkt des Wasserablassventils unter variierender Drehzahl der
Rezirkulationspumpe bei konstant gehaltener Stromstarke

Wie sich erkennen lasst, wird das Ventil bei einer niedrigeren Drehzahl der
Rezirkulationspumpe weniger oft betatigt. Dadurch kann auf einen geringeren,
anodenseitigen Transport von flussigem Wasser aus der Zelle geschlossen werden.
Somit wird der negative Einfluss der getffneten Drosselklappe auf den Wasserhaushalt
kompensiert und ein stabiler Betrieb des BZ-Stacks gewahrleistet. Zusatzlich wirkt sich
der erhohte H2-Versorgungsdruck unter Strategie 2 aufgrund der einhergehenden
Steigerung des Hz-Partialdrucks nach Gleichung 2.9 positiv auf die Zellspannung aus.
Des Weiteren ist anzumerken, dass sich unter Strategie 1 keine signifikanten
Spannungsdifferenzen im Vergleich zum Betrieb mit Standardparametern ergeben und
der zeitliche Spannungsverlauf aus Griinden der Ubersichtlichkeit nicht in Abbildung 4.20
dargestellt ist.

Wie in Unterabschnitt 4.2.1 (Stromdichte) bereits angefuhrt, ergibt sich bei hoheren
Stromstarken ein niedrigerer Anoden-Niederdruck und damit nach Gleichung 4.3 eine
geringere Purge-Masse. Dieser Zusammenhang gilt grundsatzlich, wie in Abbildung 4.22
dargestellt, sowohl fur den Betrieb mit Standardparametern als auch fir jenen mit den
beiden optimierten Purge-Strategien.
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Abbildung 4.22: Purge-Masse in Abhangigkeit von der angelegten Stromstarke unter variierenden
Betriebsbedingungen

Erwartungsgemal hat die Verwendung von Strategie 2 allgemein héhere Purge-Massen
zur Folge. Das liegt daran, dass der Betrieb der BZ mit dieser Strategie, wie in
Tabelle 4.3 angefuhrt, mit einem hoheren Hz2-Versorgungsdruck, sowie einer niedrigeren
Drehzahl der Rezirkulationspumpe erfolgt. Die Verwendung dieses Parametersatzes
fuhrt zu einem Anstieg des Anoden-Niederdrucks und in weiterer Folge zu hdéheren
Purge-Massen.

Interessant ist weiters die Betrachtung der Purge-Massen bei Betrieb mit Strategie 1. In
Abbildung 4.14 ist bereits ersichtlich, dass die auf den Standardbetrieb normierten
Purge-Verluste aufgrund des verlangerten Purge-Intervalls abnehmen. Die Berechnung
der Purge-Verluste erfolgt dabei anhand einer Summierung der einzelnen Purge-Massen
in einer festgelegten Messperiode. Abbildung 4.22 zeigt nun weiters, dass die jeweiligen
Purge-Massen uber den gesamten Lastbereich der BZ ebenfalls kleiner sind als jene bei
Betrieb mit Standardparametern. Der Grund dafur liegt in der stetigen Abnahme des
Anoden-Niederdrucks zwischen den Purge-Vorgangen. Dieses Verhalten des Anoden-
Niederdrucks lasst sich Uber das ideale Gasgesetz [51] laut Gleichung 4.4 erklaren. Die
Annahme eines idealen Gases wird dabei, wie auch schon in Unterabschnitt 4.2.1
(Stromdichte) angeflhrt, durch die kleine Dichte des Wasserstoff-Fremdgas-Gemisches
und dessen genltgend kleinen Drucks (< 5 bar) begrindet [51]. Wie in Abbildung 4.23
schematisch dargestellt, wird unter Annahme einer konstanten anodenseitigen
H20-Konzentration bei stationarem Betrieb der verbrauchte Wasserstoff zwischen den
Purge-Vorgangen stetig durch den von der Kathode zur Anode diffundierenden Stickstoff
ersetzt.
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Abbildung 4.23: schematisches Modell des BZ-Stacks

Aufgrund des moglichen Massenaustausches zwischen Anode und Kathode kann der
Anodenraum als offenes System betrachtet werden. Das Volumen des Anodenraums V,
sowie die darin befindliche Masse der Gasmischung m,, bleibt unverandert, wodurch die
Dichte des Wasserstoff-Stickstoff-Gemisches p,, als konstant und unabhangig von den
Konzentrationen der einzelnen Komponenten angesehen werden kann. Somit folgt unter
der Annahme einer konstanten Temperatur T, dass der Anoden-Niederdruck pi, nur von
der spezifischen Gaskonstante der Mischung R,, abhangig ist.

Pnp=————— =Pu*Ry*T (4.4)

Die spezifische Gaskonstante kann laut Gleichung 4.5 durch Division der allgemeinen
Gaskonstante R mit der molaren Masse der Gasmischung M,,, welche von den molaren
Massen der einzelnen Komponenten M; und deren Konzentration in der Mischung (;

abhangig ist, berechnet werden.

R R
RM=_

- 45
My XiCM; (4.5)

Die molare Masse von Stickstoff (My, = 28.01 g/mol) ist 14-mal gréfRer als jene von
Wasserstoff (M, = 2.02 g/mol). Dadurch ergibt sich mit einer zunehmenden

N2-Konzentration im Anodenraum eine kleinere spezifische Gaskonstante der Mischung
und in weiterer Folge ein niedrigerer Anoden-Niederdruck. Ein verlangertes
Purge-Intervall fuhrt zu hoéheren N2-Konzentrationen und hat aufgrund des damit
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einhergehenden, niedrigeren Anoden-Niederdrucks somit kleinere Purge-Massen zur
Folge.

Wie in Abbildung 4.24 dargestellt, lasst sich somit durch die Verwendung von Strategie 1
bei der Vermessung des stationaren Lastzyklus eine Einsparung der Purge-Verluste von
30.6 % gegenuber dem Betrieb mit Standardparametern erzielen. Im Gegensatz dazu
werden die Purge-Verluste bei Betrieb mit Strategie 2 um 33.3 % erhoht.

_‘;1.4~
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Abbildung 4.24: normierte Purge-Verluste bei Vermessung der Polarisationskurve unter variierenden
Betriebsbedingungen

Bezogen auf den gesamten Wasserstoffverbrauch der BZ ist der Anteil der
Purge-Verluste sehr gering. Bei Vermessung des 3350 s langen stationaren Zyklus unter
Verwendung von Standardparametern wird 0.62 kg Wasserstoff verbraucht. Wie
Abbildung 4.25 zeigt, machen die Purge-Verluste davon lediglich 0.68 % aus. Das
entspricht einer akkumulierten Purge-Masse von 4.2 g. Bei Betrieb mit Strategie 1 konnen
die Purge-Verluste auf 0.48 % bzw. 2.9 g reduziert werden, wohingegen sie mit
Strategie 2 auf 0.91 % bzw. 5.6 g ansteigen. Allgemein gilt es also festzuhalten, dass die
geanderten Betriebsbedingungen nur einen minimalen Einfluss auf den gesamten
Wasserstoffverbrauch haben. Durch die Verwendung von Strategie 1 kann unter
Absenkung der anodenseitigen H2-Konzentration nur &uferst wenig Brennstoff
eingespart werden. Allerdings besteht bei konstant bleibenden Lasten der BZ
grundsatzlich keine Gefahr des Brennstoffmangels, wodurch die Verwendung der
brennstoffsparenden Strategie 1 unter stationaren Betriebsbedingungen durchaus
gerechtfertigt ist.
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Abbildung 4.25: normierte Purge-Verluste bezogen auf den gesamten Wasserstoffverbrauch bei
Vermessung der Polarisationskurve unter variierenden Betriebsbedingungen

Mit Kenntnis des Wasserstoffverbrauchs kann schlieRlich der durchschnittliche
Wirkungsgrad des BZ-Stacks bzw. des BZ-Systems bei Vermessung des stationaren
Lastzyklus berechnet werden. Die Berechnungen erfolgen nach Gleichung 2.30, wobei
der Wirkungsgrad des BZ-Stacks ohne Berucksichtigung der benotigten Antriebsleistung
der Nebenaggregate ermittelt wird. Als Nebenaggregate des vorliegenden BZ-Systems
werden der Luftkompressor, die Rezirkulations-, sowie die Kihlmittelpumpe betrachtet.
Wie in Abbildung 4.26 dargestellt, ergibt sich unter Verwendung von Standardparametern
ein durchschnittlicher Wirkungsgrad des BZ-Stacks von 54.15 %. Durch den
brennstoffsparenden Betrieb unter Strategie 1 kann der durchschnittliche Wirkungsgrad
auf 54.33 % erhoht werden. Im Vergleich dazu sinkt der durchschnittliche Wirkungsgrad
aufgrund des erhohten Wasserstoffverbrauchs bei Betrieb mit Strategie 2 auf einen Wert
von 53.52 % ab. Anzumerken ist, dass sich unter Strategie 2 zusatzlich eine geringfugige
Abnahme der Ausgangsleistung des BZ-Stacks ergibt, welche auf die gedffnete
Drosselkappe zuruckgefuhrt werden kann.

August 2022 B22016



Die approbierte gedruckte Originalversion dieser Diplomarbeit ist an der TU Wien Bibliothek verfligbar

The approved original version of this thesis is available in print at TU Wien Bibliothek.

[ 3ibliothek,
Your knowledge hub

Ergebnisse der experimentellen Entwicklung von Hz-Purge-Strategien Seite 68

[ ]Wwirkungsgrad des BZ-Systems
B \Virkungsgrad des BZ-Stacks (ohne Beriicksichtigung Pgep)

100+
2 801

|

= 5415% 5433%  53.52 %
B 604 7 A
[@)]

5

c 40

2

S onll48.14%| |4816%| | 49.5%

0 [ . 1| - 11 7 |
591‘ _{\\ -h\

Abbildung 4.26: durchschnittlicher Wirkungsgrad des BZ-Stacks bzw. des BZ-Systems bei Vermessung
der Polarisationskurve unter variierenden Betriebsbedingungen

Mit Bericksichtigung der Antriebsleistung der zuvor genannten Systemkomponenten
ergibt sich fur den Wirkungsgrad des BZ-Systems, wie in Abbildung 4.26 ersichtlich, unter
Strategie 1 im Vergleich zum Betrieb mit Standardparametern eine etwas grofRere
EinbulRe in Bezug auf den Wirkungsgrad des BZ-Stacks. Dies lasst sich anhand des
Anoden-Niederdrucks erklaren, dessen Durchschnittswert aufgrund des verlangerten
Purge-Intervalls unter Strategie 1 niedriger liegt. Die damit einhergehende, erhdhte
Druckdifferenz zwischen der Saug- und Druckseite der Rezirkulationspumpe bedingt eine
etwas grofere Leistungsaufnahme derer.

Bei dem Betrieb mit Strategie 2 ergibt sich fur den Wirkungsgrad des BZ-Systems
aufgrund der Anderung der Betriebsparameter nach Tabelle 4.3 eine deutlich kleinere
Minderung in Bezug auf den Wirkungsgrad des BZ-Stacks. Sowohl die niedrigere
Drehzahl der Rezirkulationspumpe als auch die geodffnete Drosselklappe, welche einen
geringeren Gegendruck des Luftkompressors bewirkt [16], fihren zu einer Reduktion der
Leistungsaufnahme der Nebenaggregate. Der Betrieb mit Strategie 2 hat somitin Summe
einen hoheren, durchschnittlichen Wirkungsgrad des BZ-Systems von 49.5 % zur Folge.
Vorausgesetzt das Optimierungsziel liegt nicht ausschlieBlich in der Minimierung des
Wasserstoffverbrauchs, ist demnach ein Betrieb mit Strategie 2 jenem mit Strategie 1 zu
bevorzugen.
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4.4.2 Dynamische Evaluierung

In Abbildung 4.27 (a) ist der mittels der Langsdynamiksimulation fur den
WLTC-Fahrzyklus erhaltene Stromverlauf Uber der Zeit dargestellt, welcher im Zuge der
dynamischen Evaluierung verwendet wird. Abbildung 4.27 (b) bzw. (c) zeigt weiters den
zeitlichen Verlauf der Hz- bzw. N2-Konzentration, wobei der Einfluss des Betriebs mit den
optimierten Strategien 1 und 2 durch den Vergleich mit einer Messung mit
Standardparametern verdeutlicht wird.

Die dynamische Stromvorgabe zeichnet sich anhand der vielen Konzentrationsspriinge
ab. Wie auch schon bei der stationaren Evaluierung in Unterabschnitt 4.4.1, fuhrt der
Betrieb mit der brennstoffsparenden Strategie 1 erwartungsgemald zu den hochsten
N2-Konzentrationen, wohingegen mit der stickstoffmindernden Strategie 2 erhohte
H2-Konzentrationen Uber die gesamte Zyklusdauer erreicht werden kénnen.

In Abbildung 4.28 (a) & (b) sind der Verlauf der Stromstarke, sowie jener der
H2-Konzentration fur den Zeitabschnitt 900 bis 1100 s nochmals vergrof3ert dargestellit.
In diesem Zeitabschnitt tritt die minimale H2-Konzentration des gesamten Lastzyklus von
65.6 Vol.-% (roter Kreis) auf, womit die in Unterabschnitt 4.3.1 definierte Untergrenze
noch eingehalten wird. Allerdings wird anhand dieser Darstellung verdeutlicht, wie die
jeweiligen Lastspringe Einbriche im Hz2-Konzentrationsverlauf bewirken. Vor allem bei
brennstoffsparendem Betrieb kann sich dadurch eine kurzzeitige, lokale Unterversorgung
an Wasserstoff ergeben. Ein Brennstoffmangel kann, wie in Unterabschnitt 2.2.4
angefuhrt, zu einem Unterschwingeffekt der Zellspannung und in weiterer Folge zu einer
Degradation der BZ-Komponenten fihren. Wie in Abbildung 4.28 (b) ersichtlich, ergeben
sich unter der Verwendung der stickstoffmindernden Strategie 2 deutlich hohere
H2-Konzentrationen, welche der Gefahr eines auftretenden Brennstoffmangels
entgegenwirken. Die Verwendung dieser Strategie eignet sich somit besonders bei einem
Betrieb unter dynamischen Lasten.
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Abbildung 4.27: zeitlicher Verlauf der (a) Stromstarke, (b) Hz-Konzentration und (¢) N2-Konzentration bei
Vermessung des WLTC-Fahrzyklus
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Abbildung 4.28: zeitlicher Verlauf der (a) Stromstarke und (b) H2-Konzentration bei Vermessung des
WLTC-Fahrzyklus (Zoom)

Wie in Abbildung 4.29 dargestellt, lasst sich durch die Verwendung von Strategie 1 bei
der Vermessung des WLTC-Fahrzyklus eine Reduzierung der Purge-Verluste von 13 %
im Vergleich zu einem Betrieb mit Standardparametern erzielen. Die geringere
Einsparung der Purge-Verluste im Vergleich zur Vermessung des stationaren Zyklus mit
Strategie 1 lasst sich auf das Lastprofil des WLTC-Fahrzyklus zurtckfuhren. Dieses
entspricht lediglich einer Ladungsmenge von 17.9 Ah, wodurch sich der Einfluss der
Verlangerung des Purge-Intervalls von 3 auf 4 Ah nur bedingt zeigen lasst.

Durch die Verwendung von Strategie 2 bei der Vermessung des WLTC-Fahrzyklus
werden die Purge-Verluste um 27.4 % erhoht. Das entspricht einer etwas geringeren
Erhdhung der Purge-Verluste im Vergleich zur Vermessung des stationaren Zyklus mit
Strategie 2. Die niedrigen Stromstarken des Lastprofils des WLTC-Fahrzyklus haben
aufgrund der damit einhergehenden, hohen Anoden-Niederdricke schon bei
Standardbetrieb vergleichsweise gro3e Purge-Massen zur Folge. Dies fuhrt dazu, dass
die Erhdhung der Purge-Verluste unter Strategie 2 verhaltnismaRig kleiner ausfallt.
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Abbildung 4.29: normierte Purge-Verluste bei Vermessung des WLTC-Fahrzyklus unter variierenden
Betriebsbedingungen

Bei Vermessung des 1800 s langen WLTC-Fahrzyklus unter Verwendung von
Standardparametern wird 0.065 kg Wasserstoff verbraucht. Abbildung 4.30 zeigt, dass
die Purge-Verluste davon lediglich 0.55 % ausmachen. Das entspricht einer
akkumulierten Purge-Masse von 0.36 g. Unter Verwendung von Strategie 1 kdnnen die
Purge-Verluste auf 0.48 % bzw. 0.31 g reduziert werden, wohingegen sie bei einem
Betrieb mit Strategie 2 auf 0.70 % bzw. 0.45 g ansteigen. Wie auch schon in
Unterabschnitt 4.4.1 zu sehen, haben die geanderten Betriebsbedingungen nur einen
minimalen Einfluss auf den gesamten Wasserstoffverbrauch. Durch die Verwendung von
Strategie 1 kann unter Absenkung der anodenseitigen Hz-Konzentration nur auferst
wenig Brennstoff eingespart werden. Zudem besteht bei gro3en Lastspriingen die Gefahr
eines Brennstoffmangels, wodurch die Verwendung der stickstoffmindernden Strategie 2
unter dynamischen Betriebsbedingungen zu bevorzugen ist.
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Abbildung 4.30: normierte Purge-Verluste bezogen auf den gesamten Wasserstoffverbrauch bei
Vermessung des WLTC-Fahrzyklus unter variierenden Betriebsbedingungen

Im Folgenden wird der durchschnittiche Wirkungsgrad des BZ-Stacks bzw. des
BZ-Systems bei Vermessung des WTLC-Fahrzyklus betrachtet. Die Berechnungen
erfolgen nach Gleichung 2.30, wobei der Wirkungsgrad des BZ-Stacks ohne
Berucksichtigung der bendtigten Antriebsleistung der Nebenaggregate ermittelt wird.
Wie in Abbildung 4.31 dargestellt, hat die Verwendung von Standardparametern einen
durchschnittlichen Wirkungsgrad des BZ-Stacks von 62.78 % zur Folge. Der Betrieb unter
Strategie 1 fuhrt aufgrund der nur auferst geringen Einsparung der Purge-Verluste zu
keiner nennenswerten Wirkungsgradanderung des BZ-Stacks. Mit Berucksichtigung der
Leistungsaufnahme der Nebenaggregate ergibt sich allerdings eine etwas grofRere
WirkungsgradeinbuRe unter Strategie 1 im Vergleich zum Betrieb mit
Standardparametern. Wie schon in Unterabschnitt 4.4.1 erwahnt, kann dies auf eine
groliere Leistungsaufnahme der Rezirkulationspumpe zurickgefuhrt werden.

Durch den erhdhten Wasserstoffverbrauch bei dem Betrieb unter Strategie 2 ergibt sich
ein geringfugig niedrigerer, durchschnittlicher Wirkungsgrad des BZ-Stacks von 62.53 %.
Allerdings fihrt die Anderung der Betriebsparameter nach Tabelle 4.3 zu einer kleineren
Leistungsaufnahme der Nebenaggregate und damit zu dem vergleichsweise hdchsten,
durchschnittlichen Wirkungsgrad des BZ-Systems von 53.23 %. Das heil’t, die
Verwendung der stickstoffmindernden Strategie 2 ermoglicht unter gleichzeitiger
Erhéhung der anodenseitigen H2-Konzentration einen effizienteren Betrieb des
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BZ-Systems. Demnach eignet sich der Einsatz der Strategie 2 hervorragend unter
dynamischen Betriebsbedingungen.

[ ]wirkungsgrad des BZ-Systems
B \Virkungsgrad des BZ-Stacks (ohne Beriicksichtigung Pgop)

100+
o 801 o 5
°: 62.78 % 62.78 % 62.53 %
5 7 7 /
8 60-
@
2 40-
=
=
< ond150.27 % 49.89 % 53.23 %

0 L1 ) 11 , 11 ’ |
LD-‘ -h\ ,(\\

Abbildung 4.31: durchschnittlicher Wirkungsgrad des BZ-Stacks bzw. des BZ-Systems bei Vermessung
des WLTC-Fahrzyklus unter variierenden Betriebsbedingungen
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5 Zusammenfassung und Ausblick

Diese Diplomarbeit umfasst die experimentelle Entwicklung und Evaluierung von zwei
optimierten  H2-Purge-Strategien.  Alle  Untersuchungen werden auf dem
Brennstoffzellensystemprufstand am Institut fur Fahrzeugantriebe und Automobiltechnik
(IFA) der TU Wien durchgefuhrt, wobei die Messung der Gaszusammensetzung an der
Anode unter Verwendung eines Massenspektrometers erfolgt.

Die im Zuge einer Sensitivitatsanalyse durchgefuhrten Parametervariationen zeigen,
dass die Stromdichte, der H2-Versorgungsdruck, der Kathodendruck, die Drehzahl der
Rezirkulationspumpe sowie das Purge-Intervall als auch die Purge-Dauer einen
signifikanten Einfluss auf die N2- bzw. H2-Konzentration an der Anode haben. Die
Luftstochiometrie, die Kuhlmittel- und Lufteintrittstemperatur hingegen haben keine
wesentlichen Auswirkungen auf die anodenseitige Gaszusammensetzung zur Folge.
Anhand der in der Sensitivitdtsanalyse gewonnenen Messdaten erfolgt die Entwicklung
einer brennstoffsparenden, sowie einer stickstoffmindernden H2-Purge-Strategie. Die
brennstoffsparende Strategie ermoglicht eine Reduzierung der Purge-Verluste durch die
Verlangerung des Purge-Intervalls auf 4 Ah. Allerdings ergeben sich dadurch geringere
H2-Konzentrationen an der Anode im Vergleich zum Betrieb mit Standardparametern.
Hierbei wird die festgelegte Untergrenze permanent von 70 bzw. temporar von
60 Vol.-% stets eingehalten. Der Betrieb mit der stickstoffmindernden Strategie erfolgt mit
einer reduzierten Drehzahl der Rezirkulationspumpe von 3000 min', einem erhohten
H2-Versorgungsdruck von 1750 mbar, sowie einem verringerten Kathodendruck, der sich
durch die vollstandige Offnung der Drosselklappe ergibt. Diese Einstellung der
Betriebsparameter ermoglicht hohe H2-Konzentrationen an der Anode Uber den
gesamten Lastbereich der BZ, wodurch auch bei gro3en Lastspringen die Gefahr einer
lokalen Unterversorgung an Brennstoff wesentlich vermindert werden kann. Allerdings
fuhrt der Betrieb mit dieser Strategie zu erhdhten Purge-Verlusten.

Die Evaluierung der beiden Strategien erfolgt anhand der Vermessung eines stationaren
Lastzyklus (Polarisationskurve), sowie eines dynamischen Fahrzyklus (WLTC). Dabei
wird deutlich, dass die Purge-Verluste bezogen auf den gesamten Wasserstoffverbrauch
unter allen betrachteten Betriebsbedingungen stets weniger als 1 % ausmachen.
AbschlieRende Wirkungsgradbetrachtungen des BZ-Systems zeigen allerdings, dass die
gewahlten Betriebsparameter der stickstoffmindernden Strategie eine Senkung der
Antriebsleistung der Nebenaggregate bewirken. Hiermit kann der vergleichsweise
hochste, durchschnittliche Wirkungsgrad des BZ-Systems von 49.5 % bei Vermessung
des stationaren bzw. von 53.23 % bei Vermessung des dynamischen Lastzyklus erzielt
werden. Die Verwendung der stickstoffmindernden Strategie hat somit gleichzeitig hohe
H2-Konzentrationen an der Anode als auch einen effizienteren Betrieb des
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BZ-Systems zur Folge. Demnach eignet sich ein Einsatz der Strategie hervorragend
unter dynamischen Betriebsbedingungen. Die Verwendung der brennstoffsparenden
Strategie hingegen bietet sich aufgrund der einhergehenden, niedrigen
H2-Konzentrationen an der Anode nur bei stationarem Betrieb mit dem primaren Ziel der
Minimierung des Wasserstoffverbrauchs an.

In dieser Diplomarbeit werden zwei optimierte H2-Purge-Strategien vorgestellt. Allerdings
zeigt sich, dass zahlreiche weitere Kombinationen von Betriebs-, sowie
Purge-Parametern mdglich waren. Dementsprechend besteht Potential die entwickelten
Strategien im Hinblick auf die jeweiligen, an das BZ-System gestellten Anforderungen
noch weiter zu optimieren. In Bezug auf eine Optimierung der brennstoffsparenden
Strategie konnten zusatzlich mogliche Variationen der Betriebsparameter herangezogen
werden. So kénnte der Betrieb mit dieser Strategie beispielsweise mit einem geringeren
Kathodendruck erfolgen. Die damit einhergehende Senkung der N2-Diffusionsrate wurde
einen Betrieb mit noch langeren Purge-Intervallen erlauben, wodurch mehr Wasserstoff
eingespart werden  konnte.  Aufgrund der starken  Abhangigkeit des
N2-Konzentrationsniveaus von der angelegten Last, kdnnten weiters unterschiedliche
Parametersatze je nach Stromstarke implementiert werden. Jedenfalls waren weitere
Messdaten notig, um das Verhalten der anodenseitigen Gaszusammensetzung noch
genauer nachvollziehen und in Folge einen optimalen Betrieb des BZ-Systems
gewahrleisten zu kénnen.
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