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2 Die Mikrobrennstoffzelle

2.1 Motivation

In der untersuchten Mikrobrennstoffzelle des Fraunhofer IZM-Berlin treten durch den
Verzicht auf eine zusatzliche Diffusionsschicht bei hohen elektrischen Stromen Transport-
probleme der Reaktanten auf. Die Oberfliche der Drei-Phasen-Grenze ist begrenzt und
dadurch kénnen nicht mehr geniligend zusatzliche Molekiile Sauerstoff oder Brennstoff
zugefiihrt werden, um die Leistung der Brennstoffzelle weiter zu steigern. Die Reaktionsrate
erreicht dadurch ein Maximum und der Zellenstrom kann, wie Abbildung 2.1 zeigt, nicht

weiter erhoht werden.

Spannung
I 1 I 1

T T T T T T T T T T T T T T T T T T
Stromdichte

Abbildung 2.1: Qualitativer Verlauf von zwei ausgewédhlten Ul-Kennlinien
verschiedener Zellen, deutlich ist rechts der Bereich der Transportprobleme

zu erkennen (siehe Text)

Da die Mikrobrennstoffzelle des Fraunhofer 1ZM-Berlin auf der Luftseite auf die natiirliche
Konvektion der Luft angewiesen ist, hdngt die maximale Leistung der Brennstoffzelle
hauptsachlich vom Stofftransport des Sauerstoffes durch Konvektion und Diffusion an der
Kathodenseite ab. Die maximale Stromstdrke ist damit abhdngig von der Strukturierung bzw.

des Offnungsverhiltnisses der Kathodenfolie.
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Zusatzlich dazu kénnen aber auch auf der Anodenseite Probleme beim Transport des
Brennstoffes auftreten. In dieser Arbeit wird daher das Stromungsverhalten von Wasserstoff
und Wasser (entspricht im physikalischen Verhalten dem diinner Methanol-Losungen) im
Flowfield untersucht. Die Stromung soll bei minimalem Stromungswiderstand eine optimale

Volumenverteilung und Bestromung der Membran erreichen.

2.2 Funktion

Eine Brennstoffzelle ist ein System zur katalytischen Verbrennung eines Brennstoffes unter
Gewinnung von elektrischem Strom. Im Gegensatz zu Batterien werden die Reaktanten
kontinuierlich zugefiihrt. Brennstoffzellen bestehen im Wesentlichen aus einem protonleitfa-
higen Elektrolyten, beidseitig aufgebrachten Katalysatorschichten und ebenfalls beidseitig
einer Schicht zur Stromableitung (Elektrodenschicht). Je nach verwendeten Materialen und
Anwendungsgebieten lassen sich verschiedene Typen von Brennstoffzellen unterscheiden
[LDOO].

Luftsauerstoff O,

Wasser(g)
:;E) —y

Membran Katalysator

Abbildung 2.2: Funktion einer PEM-Brennstoffzelle

Bei der hier betrachten Mikrobrennstoffzelle handelt es sich um eine PEM-Zelle (Proton
Exchange Membran). Diese gehort zu den Niedertemperaturzellen und ist somit fir die
Anwendung in portablen Systemen sehr gut geeignet. Bei diesem Zelltyp werden auf der
Anodeseite H,-Molekiile getrennt und deren H*-lonen durch die Membran geleitet. Die
Membran hat eine schlechte Elektronenleitfahigkeit, deshalb miissen die Elektronen den
Umweg lber den Verbraucher gehen und stehen danach auf der Kathodenseite zur Bildung

von Wasser aus den Ht-lonen und Sauerstoff zur Verfiigung (Abbildung 2.2).
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Die chemische Reaktion erfolgt dabei nur an der Drei-Phasen-Grenze von Katalysator,
Elektrolyt und Elektrodenschicht. Um diese Flache optimal zu nutzen, ist es notwendig, den

Brennstoff bestmoglich verteilt zuzufihren.

PEM-Brennstoffzellen werden in der Regel mit reinem Wasserstoff betrieben, aber auch
Methanol (als DMFC) und Ethanol (als DEFC) sind als Brennstoff moglich. Sie arbeiten bei

Temperaturen unter 80°C.

2.3 Aufbau

Die bisher entwickelten PEM-Brennstoffzellen haben einen Aufbau aus Brennstoffverteiler -
Diffusionsschicht - Katalysatorelektrode - Membran, wie in Abbildung 2.3 dargestellt. In der
Mitte liegt die MEA (Membran Elektrode Assembly), sie besteht aus dem Membrankern und

beidseitig aufgebrachten Elektroden-Katalysatorschichten.

MEA
/—/%
oo i
| 4
H, oder = B
CH5OH ; 4
- Luftsauerstoff
- e e oo ’
Membran

Diffusionsschicht
Brennstoffverteiler Katalysator

(Elektrode)

Abbildung 2.3: Aufbau einer PEM-Brennstoffzelle

Dieser Aufbau kann zu einem so genannten Stack mehrfach aufeinander gestapelt werden,
um hohere Ausgangsspannungen zu erzeugen. Dabei werden jeweils zwei Brennstoffverteiler

Zu einer Bipolarplatte zusammengefasst.

Der Brennstoff wird durch Druckbehalter und Flowcontroller/Ventile oder bei fllissigen
Medien durch Pumpen zugefiihrt. Sauerstoff (meist in Form von Luftsauerstoff) kann durch

Pumpen oder Ventilatoren in das System gebracht werden.
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Bei herkdmmlichen Brennstoffzellen sorgt eine Diffusionsschicht (Gas Diffusion Layer (GDL))
fir die Feinverteilung der Reaktanten an den Katalysator. Der Brennstoff kann so die
Katalysatorschicht ganzflachig auch unter den Stegen der Brennstoffverteiler erreichen.
Aulerdem ermdoglicht die elektrisch leitende Diffusionsschicht auch einen guten Ab- und
Antransport der Elektronen. Durch die Verwendung der Diffusionsschicht kann ein recht
grobes Flowfield verwendet werden, was in der Herstellung glinstig und einfach zu
handhaben ist. In der Weiterentwicklung und Miniaturisierung einer PEM-Zelle wurde am
Fraunhofer IZM-Berlin ein Aufbau mit Mikroflowfields entwickelt [WA03][WAOQO4]. Das
Mikroflowfield ibernimmt neben der Stromableitung die Feinverteilung des Brennstoffes,

womit eine Diffusionsschicht entfallen kann.

Die Mikrobrennstoffzelle des Fraunhofer IZM-Berlin besteht aus zwei mikrostrukturierten
Stromableiterfolien, zwischen denen die MEA eingesetzt wird (Abbildung 2.3). Der Aufbau
aus Folien ermdglicht ein besonders flaches System, wie es fiir viele Anwendungen zur
portablen Energieversorgung wiinschenswert ist. AuRerdem bleibt der Herstellungsaufwand
gering, da das System unabhidngig von der Anzahl der Einzelzellen immer im Wesentlichen
aus drei Folien (2 Stromableiterfolien, MEA) besteht. Die Einzelzellen werden in der Ebene
nebeneinander elektrisch in Serie verschaltet. Durch den planaren Aufbau kann der
Luftsauerstoff durch natirliche Konvektion genutzt werden, eine zusatzliche Belliftung mit

Liuftern kann somit entfallen.

MEA
/—/%
> J
H, oder =
CH;0H
4
Luftsauerstoff

Flowfield Membran
Metallisierung ~ Katalysator
(Ableitung) (Elektrode)

Abbildung 2.4: Aufbau der Mikrobrennstoffzelle

des Fraunhofer IZM-Berlin

Die Folien werden durch Technologien der Mikroelektronik in der Gr6Renordnung von
einigen Mikrometern strukturiert. In der Anodenfolie wird das Mikroflowfield erzeugt

(Abbildung 2.5 links). Dieses sorgt fiir die Feinverteilung des Brennstoffes an die Katalysa-
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torschicht und tGbernimmt gleichzeitig die Stromableitung, dazu werden sie mit einer
Goldschicht metallisiert [SCHO1].

Abbildung 2.5: Links: Teilansicht eines Steg/Kanal-Flowfields der Mikro-
brennstoffzelle des Fraunhofer IZM-Berlin, vergroRert; rechts: Teilansicht
der Kathodenseite der Mikrobrennstoffzelle des Fraunhofer IZM-Berlin,

stark vergroRert

Die Kathodenfolie (Luftseite, Abbildung 2.5 rechts) ist dhnlich strukturiert, hat aber kein
eigentliches Flowfield, da die Luft ganzflachig durch natiirliche Konvektion zugefiihrt wird.

Stattdessen hat die Kathodenfolie ein gleichmaRiges Raster von (rechteckigen) Offnungen.

Die Brennstoffzelle wird mit einer gedffneten Deckplatte auf einer Aufnahme verschraubt,
der dabei entstehende Anpressdruck stellt letztendlich den elektrischen Kontakt zwischen
den Schichten her (Abbildung 2.6).

Abbildung 2.6: Gesamtaufbau der Fraunhofer IZM - Brennstoffzelle, die Zu-

fuhr des Brennstoffs erfolgt von unten durch die Aufnahme

Das elektrische Verhalten der Fraunhofer 1ZM - Mikrobrennstoffzelle wurde in [GRO2]
ausfuhrlich charakterisiert. Durch Optimierung der Herstellungsprozesse stehen heute Zellen
zur Verfligung, die héhere und vor allem untereinander vergleichbare Leistungsdichten
liefern. Die Streuung zwischen den Brennstoffzellen untereinander wurde verringert.
Dadurch sind jetzt Vergleiche mit verschiedenen Strukturformen und Strukturtiefen des

Flowfields und der Kathodenseite moglich.
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Diese Seite wurde freigehalten.
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3 Einfluss der Struktur auf die Brennstoffstromung

Im Folgenden wird der Einfluss der Flowfield Struktur auf die Brennstoffstromung untersucht.
Dabei wird immer von Wasserstoff bzw. Wasser als Medium ausgegangen. Die Annahme von
Wasser ist notig, da der Betrieb als DMFC mit sehr gering molarer Methanollésung als
Brennstoff erfolgt. Solch diinne Methanollésungen verhalten sich physikalisch genauso wie

reines Wasser.

3.1 Elektrisch bedingter Einfluss auf die Strémung

Wird der Brennstoffzelle im Betrieb Leistung entnommen, entspricht der Verbrauch von H;-
Molekilen proportional der gelieferten Stromstarke. Dadurch entsteht entlang des
Stréomungskanals ein kontinuierlicher Abfall des Partialdrucks von Wasserstoff. Uber dem
gesamten Kanal kommt es dadurch zu einem Druckverlust, der von Versorgungssystem
mindestens aufgebracht werden muss, um die gesamte Brennstoffzelle mit Brennstoff zu

versorgen.

Der Druckverlust ist im Betrag wiederum linear abhangig von der Stromdichte [LDOO]:
Pa=Pe(1-1/Tmax)
ApP=Pe-Pa

Ap=pe-i /-I max

Kann die Brennstoffversorgung diesen notigen Druck nicht aufbringen, kommt es hier zu

einer Brennstoffverarmung.

In dieser Arbeit wird dieser Effekt aber bewusst nicht naher betrachtet. Es wird davon
ausgegangen, dass die Versorgung selbst optimal ist. In den Messungen werden auRerdem
nur unbelastete Zellen charakterisiert, um einen Einfluss durch die Stromentnahme

auszuschlieRen.

11



Charakterisierung der Stromungseigenschaften von Anodenstrukturen fiir Mikrobrennstoffzellen

3.2 Vorbetrachtung zum Strémungsverhalten

Prinzipiell lassen sich viskose und molekulare Stromungen unterscheiden. Bei rein
molekularen Strémungen basiert die Bewegung des Mediums im Wesentlichen auf den
Kohasionskraften die zwischen Medium und Kanalwand herrschen. Diese Wirkung wird durch
die Knudsenzahl beschrieben. Die Knudsenzahl ist mit Querschnitt w der Anordnung und

mittlerer freier Weglange 1 der Molekiile wie folgt definiert:

kg T
2m,

Kn = mit 1:2 (G1.3.1)

.
w
Die Stromung ist fiir Kn < 1 im Wesentlichen viskoser Natur (laminare oder turbulente

Stromung), fiir Kn > 1 geht man von einer hauptsadchlich molekularen Stromung (Massen-

transport durch Adhasion und Kohéasion) aus. [CLO4]

Dabei gelten die Stoffkonstanten und Umgebungsbedingungen:

Molekiilmasse Moci»= 3,35+10-27kg Mocwaoy= 2,3510-26kg
Viskositat ne= 8,82uPas Nwzoy= 1000pPas
Boltzmannkonstante ke= 1,38¢10-231/K

Temperatur Tambient= 293 K

Druck Pambient= 1,01 bar

Nach Rechnung ergibt sich mit (GI.3.1) bei Raumtemperatur und -druck fiir Wasserstoff (H;)

folgende Knudsenzahl:

KNu2,ambient= O,lzum / w. (G1.3.2)

Also muss bei Wasserstoff fiir Kanalquerschnitte kleiner als 0,1um mit molekularer
Betrachtung gerechnet werden. Darliber gilt die so genannte Kontinuumsannahme.
Da Wasser und diinne Methanol-Losungen, bei Raumtemperatur flissig sind, gilt hier
ohnehin die Kontinuumsannahme, da die mittlere freie Weglange der Molekiile in

Fliissigkeiten durch die Bindungskrafte wesentlich kleiner als bei Gasen ist.
Die bisher am Fraunhofer IZM-Berlin hergestellten Mikrobrennstoffzellen haben Kandale mit

10-40pum Hohe und 25-200um Breite. Diese Dimensionen liegen noch weit liber dem

Ubergangsbereich. Eine molekulare Betrachtung kann daher entfallen.

12
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3.3 Einzelner langer Kanal

In der ersten Naherung an den Struktureinfluss wird das Flowfield als ein einzelner langer
Mikrokanal betrachtet. Am Fraunhofer IZM-Berlin wurden solche Zellen aufgebaut und mit

Wasserstoff charakterisiert.

Die Lange des Kanals und vor allem der Querschnitt haben einen Einfluss auf den
Stromungswiderstand. Dieser Einfluss geht in den reibungsbedingten Druckverlust ein.
Weiterhin muss der durch die Kanalkrimmung verursachte Anteil beriicksichtigt werden.
Dieser Anteil ist der so genannte formbedingte Druckverlust und bestimmt maRgeblich den
Gesamtverlust in den Steg/Kanal-Flowfields. In den Maanderformen geht der formbedingte

Druckverlust durch die Anzahl der Windungen des Mdanders in den Gesamtverlust ein.

3.3.1 Druckverlust

Wie Winnacker und Kiichler [WK04] fur Mikrokanale feststellen, gilt fiir den Druckverlust in
einem geraden Kanal die Formel nach Darcy-Weisbach
Apu’L

Ap - [kg/ms2=pa] . 61.3.3)
=" 9

Mit der mittleren Stromungsgeschwindigkeit u, dem Kanalquerschnitt w (dquivalenter
Durchmesser) und Kanallange L. A ist ein dimensionsloser Widerstandsbeiwert, der
charakteristisch fiir die Anordnung ist. In ihm gehen die Geometrie und die Oberflachenbe-

schaffenheit ein.

In rechteckigen Querschnitten bestimmt die kleinere Kantenldange das Strémungsverhalten
maRgeblich. Fiir die Mikrobrennstoffzelle wird fiir den Kanalquerschnitt w die Kanalhdhe h
eingesetzt. Die Kanalhohe ist in der Regel kleiner als die Kanalbreite. Mit V. = A - u und
u =V / hw ist

ApLV? ApLV?
Ap = = . (G1.3.4)
P 2h’w?w 2h3w?

13
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Makroskopisch kann man fiir laminare Rohrstromungen A=64/Re annehmen, allgemein
berechnet sich A sowohl fiir laminare als auch fiir turbulente Stromungen nach Colebrook-

White zu

1 251 k
— = -21o J + —. (G1.3.5)
& g(Re 0y 3,71h]

Dabei ist Re die Reynoldszahl, k/h die relative Rauheit der Kanalwande. Eine geringe
Rauhigkeit der Kanalwdnde wirkt sich demnach positiv auf das Stromungsverhalten aus. Die
Wandrauhigkeit kann bei der Herstellung der Mikrostrukturen in gewissen Grenzen durch
Optimierung der Prozessparameter beeinflusst werden. Die Rauhigkeit der MEA kann
dagegen nicht beeinflusst werden, stellt aber durch die groRe Oberflache einen nicht zu

vernachladssigen Einfluss auf die Stromung dar.

In der Regel wird der Widerstandsbeiwert A aber empirisch ermittelt und so finden sich in der
Literatur sehr unterschiedliche Angaben, je nach untersuchtem Model. Der verwendete

Ansatz ist dabei immer

L =a-Re?. (G1.3.6)

mit den zu bestimmenden Konstanten a und b, wobei b meist mit 1 bestimmt wird:

L =a/Re. (G1.3.7)

3.3.2 Reynoldszahl

Die Reynoldszahl beschreibt die Form einer Stromung und ermdglicht den Vergleich
dhnlicher Stromungen in verschiedenen Anordnungen. Sie verkniipft die Stoffwerte (Dichte p

und Viskositdt n) mit der Kanalgeometrie (dquivalenter Durchmesser W 2 h) und mit
u =v / hw ist

Re = W _ puh _ pv

v n wn

(G1.3.8)

Allgemein nimmt mit abnehmenden Kanaldimensionen der Einfluss der Reibungskrafte
gegeniiber den Tragheitskraften innerhalb des Mediums zu. Daher liegen in Mikrostrukturen
in der Regel laminare Stromungen vor. Die Reynolds-Zahlen Re haben typischerweise Werte
zwischen 10 und 100, wobei der Umschlagpunkt zur turbulenten Strémung bei 200 bis 700
beobachtet wurde. [WK04]

14
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3.3.3 Stromungswiderstand

Betrachtet man die Stromung durch ein beliebiges System, kann man das duRere Verhalten
sehr gut mit dem Stromungswiderstand beschreiben. Dieser wird analog zum elektrischen

Widerstand entwickelt nach

R =Y. (G1.3.9)
I

Die Spannung U entspricht der Potentialdifferenz iber das System und im Falle einer
fluidischen Stromung der Differenz von Eingangs- und Ausgangsdruck Ap. Der Strom I ist
dquivalent zum Volumenstrom VvV des Mediums.

Damit ist der Stromungswiderstand mit der Kanalquerschnittsfliche A und der Strémungsge-

schwindigkeit u:

R, = 2P (61.3.10)

mit V=A-u, u=v/hw.

So ergibt sich nach Einsetzen von (Gl.3.4) (Druckverlust nach Darcy) in (GI.3.10)

ApLV?
Ap _ 2Wiw? _ MpLV
R. = oF _— <chw” _ : (61.3.11)
> % Y 2h’w?

Daraus folgt, dass man erwartungsgemaR eine Reduzierung des Stromungswiderstandes

erreicht, wenn man tiefere (groRere Hohe h) oder weitere Kanalstrukturen einsetzt.

15
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3.3.4 Beispielrechnung

Fasst man die bisherigen Erkenntnisse zusammen, ergeben sich fiir einen lang gestreckten

Maander unter Vernachldassigung der Rauhigkeit (k=0) bei folgenden Parametern und

Abmessungen:
Dichte p(H2)= 0,0899kg/m3
p(H20)= 1000kg/m3
viskositat n(H2)= 8,82uPas
n(H20)= 1lmPas
Kanalhohe h= 30um
Kanalweite w= 100um
Kanallange L= 170mm
volumenstrom V= 3sccm= 3m1/min= 5e-8m3/s

fur Wasserstoff, bei 3sccm (ml/min)

ApLV
R¢ = = 4,066x1011 A kg/m4s
> 2h3w? 9
Ap= RsV= 0,2033 A mbar. (G1.3.12)

Unter der Annahme fiir A nach Colebrook-White (Gl.3.5) ergeben sich aber gerade fiir Wasser
extrem hohe Driicke, die aus den geringen Abmessungen resultieren. Stattdessen wird A

daher weiter unten mit dem empirischen Ansatz (GIl.3.7) ermittelt.

Fur Wasser oder diinne Methanollésungen berechnen sich mit (Gl.3.12) und (GI.3.5) fiir einen

Volumenfluss von 3sccm:

_ ApLV _
2h3w?
Ap= RsV= 160 bar.

3,25e+14 kg/m4s

S

16
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Druckverlust [bar |

Wasser
xD L
200 -
100 |
‘ ‘ ‘ ‘ _ Volurenfluss
1 2 3 4 5 [mipm ]

Abbildung 3.1: Theoretischer Verlauf des Druckverlustes bei Wasser,

Grundlage ist die Rechnung nach Darcy im makroskopischen Ansatz.

Der Druckverlust ist eigentlich noch groRer, wenn man die Reibungsverluste an der

Kanalwand bericksichtigt. Deren Rauhigkeit blieb hier aber unberiicksichtigt.

Der Druck, der nach diesem Ansatz ndtig ware, um Wasser durch den ganzen Kanal zu
beférdern, ist nicht realisierbar. Daraus folgt, dass man die Mikrobrennstoffzellen mit einem
durchgehenden Maanderkanal nur mit hohem Aufwand bzw. mit flissigen Medien lberhaupt

nicht betreiben konnte.

Allerdings wurden Brennstoffzellen mit den verwendeten Dimensionen aufgebaut und
sowohl mit Wasserstoff als auch Methanollésungen betrieben. Die Messungen des
Druckverlustes ergaben fiir Wasserstoff ein Ap von einigen 10 bis knapp 100 mbar. Wasser

und Methanollésungen zeigten einen Druckverlust um 400 bis 800mbar bei 3ml/min.

Zur Erkldarung des geringen Druckverlustes miissen Kapillarkrafte und Schlupf naher

betrachtet werden.
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3.3.5 Kapillarkrafte

Kapillarkrafte wirken in Mikrokanalen selbstbefiillend fiir benetzende Medien. Die
Kapillarkraft beruht darauf, dass das benetzende Medium durch relativ hohe Kohasionskrafte
(Fluid - Wand) bestrebt ist, die Kanalwdnde zu benetzen. Dabei wird das Fluid vollstandig in
den Kanal gezogen. Da bei Verwendung von flissigen Medien (Wasser) keine relevante
Gegenkraft iberwunden werden muss, erfolgt dieser Vorgang solange, bis der ganze Kanal

geflutet ist.

Zum kontinuierlichen Durchstromen der Struktur hat die Kapillarkraft aber keinen Beitrag, da
der Kanal ja dann vollstandig benetzt ist. Insofern lasst sich dieser Effekt nicht verwenden,

um die Reduzierung des Druckverlustes zu erkldren.

Ist die Kanaloberflache hydrophob, kann der groRe Kontaktwinkel den im Folgenden

beschriebenen Schlupf begiinstigen.

3.3.6 Schlupf

Arkilic et al. haben fiir die Berechnung von fluidischen Mikrosystemen die Beriicksichtigung
von Schlupf an Kanalwdnden untersucht [ARKO1]. Nach dieser Theorie wird die Stetigkeit der
Stromungsgeschwindigkeit an der Kanalwand fallen gelassen und das Geschwindigkeitsprofil

direkt an der Kanalwand mit gréRer Null angenommen.

Nach diesem Ansatz ist

Vo h3wPp hwp, 2-0o

AP 12nLRT 12nLRT o . (G¢1.3.13)

R ist die Gaskonstante, T die Temperatur. Kn ist die Knudsenzahl, P, ist der Umgebungs-
druck, P ist der mittlere Druck des Mediums im gesamten System. In beiden Summanden
erkennt man mit RT/P die allgemeine Gasgleichung, welche die Kompressibilitiat des
Mediums berlicksichtigt. Die Gasgleichung ldsst sich nach der entsprechend indizierten

Dichte des Mediums auflésen. Es gilt:
PV m
R= ——3;V=—;
mT o (G1.3.14)
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Einfluss der Struktur auf die Brennstoffstromung - Einzelner langer Kanal

Mit der Vereinfachung, dass bei der Anwendung in Mikrobrennstoffzellen der Eingangsiber-
druck maximal etwa 300 bis 500 mbar im Wesentlichen sogar unter 100 mbar betragt, kann
man annehmen, dass die auftretende Kompression die lokale Dichte des Mediums nur
geringfligig andert. Damit kann man in allen Termen die gleiche Dichte annehmen und

erhalt:

oV hBwpo h3Knwp (2-0)

+
ap 12L7 12Lno _ (61.3.15)

Wobei h und w die Kanalgeometrie und L die Kanallange ist. Der so genannte Schlupfkoeffi-
zient o ist im makroskopischen Bereich 1. Da die Temperatur jetzt ebenfalls nicht mehr
briicksichtigt wird, muss man sicher stellen, dass diese im gesamten Kanal konstant ist. Auf

Grund der geringen SystemgroRe ist diese Forderung aber zumindest naherungsweise erfiillt.

Wenn man (Gl.3.15) nach Ap umstellt erhadlt man:

12 L v
AP no

“hw (o + Kn (2-0)) _ (G1.3.16)

Gleichung (G1.3.16) zeigt eine lineare Abhdngigkeit vom Volumenfluss, welche durch die
Messungen bestatigt wird. AuRerdem geht bei diesem Ansatz die Rauhigkeit der Oberflache
nicht in die Berechnung ein. Da die Theorie beim Schlupf davon ausgeht, dass das Medium
ohne oder mit nur sehr geringer Reibung lber der Oberflache gleitet, haben lokale

Unebenheiten scheinbar keine Auswirkung auf den Gesamtwiderstand.

Auch [HAO04] beschreibt die drastische Reduzierung des Druckverlustes durch Schlupf. Durch
die Mikrostrukturen herrschen relative Wandrauhigkeiten im Bereich der freien Wegldnge der
Molekiile. So kommt es lokal zu hohen Knudsenzahlen, wodurch verstarkt molekulare Effekte
auftreten. An dieser Stelle kann sich eine unterschiedliche Oberflichenrauhigkeit eventuell

stark auswirken. Eine endgiiltige Klarung dieser Erscheinung fehlt aber noch.
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3.3.7 Lésung der empirischen Parameter

Der Koeffizientenvergleich von (Gl.3.16) mit dem Ansatz nach Darcy (Gl.3.4) ergibt fiir den
empirischen Ansatz (Gl.3.7):

b= 1 und

24c
a = . G1.3.17
c + Kn(2 - o) ¢ )

Der Einfluss des Schlupfes wird in Abbildung 3.2 sehr deutlich. Im makroskopischen Bereich
(o=1) ist der Widerstandsbeiwert a relativ konstant, im System mit Schlupf (o < 0,2) geht der

Widerstandsbeiwert sehr schnell gegen Null.

Widerstands -
beivert a

10

‘ ‘ ‘ ‘ . Schlupf -
0.2 0.4 0.6 0.8 1 koeffizient o

Abbildung 3.2: Einfluss des Schlupfkoeffizienten auf den Widerstandsbei-

wert, gerechnet fiir Wasser mit Kn=0,01
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3.4 Parallele Kandle

In der zweiten Naherung wird das Flowfield als parallele Anordnung gleichartiger Mikrokana-
le betrachtet. Es wurden Mikrobrennstoffzellen mit drei parallelen Maanderstrukturen als

Dreizeller realisiert.

Der Ansatz zur Rechnung ergibt sich aus der Parallelschaltung von Widerstanden:

i=i+i+i+... (G1.3.18)
RS Rl RZ R3

Da alle Kandle gleichartig sind ergibt sich:

21 (G1.3.19)
R R, n

R, ist der Stromungswiderstand eines Kanals und wird wie im Abschnitt 3.3 berechnet.

Fur den Druckverlust kann man genauso verfahren und erhalt

ApLV?

] (G1.3.20)
n - 2h’w?

Ap =

Durch den gednderten Aufbau dndert sich natirlich die Kanallange. Ein einzelner Kanal im
Dreizeller ist kiirzer als der Kanal eines Einzellers (Abbildung 3.3). Auf Grund der Linearen
Abhingigkeit Ap(L) muss sich Rs3/Rs1 genauso verhalten wie das Verhiltnis (L3/3)/L;.

Abbildung 3.3: Maanderstrukturen Einzeller (links), Dreizeller (rechts).
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3.5 Betrachtung von Kanalkriimmungen

Krimmungen des Stromungskanals erzeugen genauso wie die Stege einen formbedingten
Stromungswiderstand. Es entstehen Wirbel und andere sekundare Stromungen, die der
Hauptstromung Energie entziehen. Dieser Widerstand ldsst sich mit dem Widerstandsbeiwert
Cw durch die (GI.3.21) ausdricken.

(G1.3.21)

Der Widerstandsbeiwert hdangt dabei von den Dimensionen der Krimmung ab und wird in
der Regel empirisch ermittelt. Erfahrungswerte liegen im Bereich um 0,5 fiir runde
Kriimmungen und bei etwa 2 fiir kantige Krimmungen. Gerade bei scharfkantigen
Krimmungen wirkt sich das Verhdltnis von Kanalweite und ,Kriimmungsradius” deutlich aus
(Abbildung 3.4).

Abbildung 3.4: Cw-Werte ( T) kantiger und gerundeter Umkehrung (aus
[GRxX])

Bei den verwendeten Madanderstrukturen gibt es etwa 20 spitzwinklige Umkehrungen. Dies
verdeutlicht den starken Anteil der Kanalform am gesamten Druckverlust der Mdaanderstruk-

turen.

Der Druckverlust errechnet sich mit der Anzahl m entsprechend:

pv?

Ap :mcww.

(G1.3.22)
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3.6 Betrachtung einzelner Stege

3.6.1 Wirbel an Stegkanten

An einer Stegkante entstehen durch die plétzliche Anderung des scheinbaren Kanalvolumens
Wirbel, welche der Stromung Energie entziehen. Je scharfkantiger eine Kante dabei ist, desto
eher folgt eine Ablésung der Grenzschicht, was letztendlich die Ursache der Wirbelentste-

hung darstellt.

Bei genligender Ausrundung der Geometrie kann man die Ablosung der Grenzschicht
eingrenzen und so Wirbel eindammen oder sogar verhindern. In jedem Fall gibt es einen
erheblichen Druckverlust im Staupunkt an der Stirnseite und auf der dazu abgewandten Seite

der Struktur.

Bei den langlichen Stegen entstehen sowohl hinter der zuriickspringenden Stufe am Ende
eines Steges als auch im Staupunkt und an der Seite Wirbel. Fiir den Druckverlust ist

hauptsdchlich der Energieverlust im Staupunkt vorn verantwortlich.

—= \t
A& L

Abbildung 3.5: Wirbel an rechteckigem Hindernis, deutlich ausgeprdgt nach

jeder Kante und im Staupunkt, Stromung von links nach rechts
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Abbildung 3.5 zeigt den Stromungsverlauf an einem rechteckigen Hindernis. Es bilden sich
nach jeder Kante und im Staupunkt vor dem Korper Wirbel. Die Anordnung ist symmetrisch

und kann firr ein komplettes Flowfield wiederholt gezeichnet werden (Abbildung 3.6).

———‘—!—)—.—-_—_—_‘_i—-b———’__—)—.—-_—_—_i——-}
mW
Jls L s L
% Loy X o)
T T T
W
———’,r___*——_i_‘—b———’,r___*——_i‘——-)
e T e s T
R L fur e
S Cavry S o)
T e
W
B e e ——— g
e T e -
s o o -

Abbildung 3.6: Wirbel im Steg/Kanal-Flowfield, Strémung von links nach

rechts

3.6.2 Druckverlust an Stegkanten

Zur Betrachtung der Umstrémung eines Steges wird vom allgemeinen Verhalten der
Umstrémung von Korpern ausgegangen. Dabei summieren sich der innere Reibungswider-
stand des Fluids (Newtonsche Reibungskraft) Fr und der Druckwiderstand/ Staudruck Fp zum

Stromungswiderstand Fw:

=F +F,. (G1.3.23)

W R D

Da die Reibungskraft schwer zu berechnen ist, werden (blicher Weise beide Krafte
zusammengefasst und der so genannte Widerstandsbeiwert C,, experimentell ermittelt. Man
setzt die Gesamtkraft als proportional zu Staudruck und Stirnfliche an und erhalt mit der
Fluiddichte p, der Strémungsgeschwindigkeit u und der Stirnfliche des Korpers A fiir die

Gesamtkraft:

Fy = CWA&- (G1.3.24)
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Der Druckverlust ergibt sich aus dem Verhaltnis der Widerstandskraft zur Flache und ist

damit gleich dem Staudruck mal Widerstandsbeiwert:

2 ‘2
Ap :cw%zcwﬁ. (61.3.25)
d
||...-| — O[O
I
| =15
1/d [0 05 1 2
¢ |0 16 13 21 = D&

Abbildung 3.7: Cw-Werte ( T) kantiger und gerundeter Kante
(aus [GRxX])

Fur einen einzelnen Steg kann man eine Knieanordnung wie in Abbildung 3.7 links ansetzen.
Damit errechnet sich der Druckverlust des gesamten Flowfields nach der Anzahl der Stege m

mal dem einzelnen Widerstand:

pV?

WW. (G1.3.26)

Ap = mC

Beim realisierten Steg/Kanal-Flowfield der Fraunhofer IZM - Mikrobrennstoffzelle runden
sich die scharfen Kanten der Designmaske durch die Anwendung der Mikrofertigungstech-
nologien relativ ab. Der Rundungsradius liegt in der GroRenordnung der Kanalweite. Es ist

daher eher der Widerstandsbeiwert der gerundeten Kante anzunehmen.

Weiterhin kann man annehmen, dass die groRe Anzahl der Stege nicht den gleichen Einfluss
haben wie ein einzelner Steg mit den AbmaRen der Summe der kleinen Stege. Bei der groRen
Anzahl kleiner Stege entstehen sofort kleine Wirbel und eine turbulente Stromung die
leichter an den folgenden Stegen vorbeistromen kann. Die Stromung hat in der Vorstellung
bei vielen kleinen Hindernissen mehr Ausweichmoglichkeiten als bei einem groRen

Hindernis.
Der Gesamtwiderstand der Einbauten ist im Flowfield also wesentlich kleiner anzunehmen.

Demnach muss man einen relativ kleinen Wert fiir Cyw annehmen oder ihn empirisch

ermitteln.
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3.7 Gesamtmodell

Fir alle Flowfield Strukturen setzt sich der Druckverlust in der Mikrobrennstoffzelle aus den
Reibungsverlusten nach Darcy auf Grund der Gesamtlange des Kanals und der Summe der

Formverluste aller Umkehrungen (bei Maandern) bzw. Stegen zusammen.

A
Ap = p;arcy M- AP (61.3.27)
LVZhp pV?
Ap = +m-c, 2V
T e " 2h’w?
p\'/z[uL + thWj
n
Ap = D - (61.3.28)

Der Widerstandsbeiwert Cy ist immer kleiner 1 und nur empirisch zu ermitteln. m ist die
jeweilige Anzahl von Umkehrungen oder die Anzahl von Stegen in einem Kanal. n ist Anzahl
paralleler Kandle bei Maanderstrukturen. Damit verbleiben in dieser Gleichung die
Kanaldimensionen und der empirische Faktor A=f(Re). Das Medium wird durch die Dichte p

und den Volumenfluss V beriicksichtigt.

Mit (GI.3.16) (Ap mit Losung fiir A) vervollstdandigt sich der Druckverlust zu

Y <ﬁ LWr7+hmp\7CW>

Ap =
2 h3w? (G1.3.29)

mit

24c
c + KnQ2 - o)

p und n sind konstante Stoffparameter des Mediums. L, h und w, sowie Cw, m und n sind

konstante Parameter der Geometrie des Flowfields. Weiterhin werden die Transportphdno-

mene durch den Schlupfkoeffizienten o beriicksichtigt.

Unberiicksichtigt ist immer noch, dass der auftretende Schlupf auch die Umstromung der
Einbauten beeinflusst und den Druckverlust auch an dieser Stelle reduziert. Hier besteht
weiter Forschungsbedarf.
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8 {Druckverlust von Wasserstoff, Flowfield - Glas R
E, 45-—0—Modell 100/200g 238w x 30h, H2 /”
2 0 | o

g o/

X 354

)

304 O/
25 - yd

20 e
151 v/
10-: /

T T T T T T T T T T T T T T T T T T T
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10
Volumenfluss [sccm]

Abbildung 3.8: Theoretischer Verlauf des Druckverlustes bei Wasserstoff,
fiir einen einzelnen Maander mit 20 Windungen.
Kanalquerschnitt ist w x h= 250 x 30pm, Cyw=0.5, 0=0,00001.
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Abbildung 3.9: Theoretischer Verlauf des Druckverlustes bei Wasser, fiir ei-
nen einzelnen Mdander mit 20 Windungen.
Kanalquerschnitt ist w x h= 250 x 30pm, Cy=0.2, 0=0,00001.

Abbildung 3.8 und Abbildung 3.9 zeigen den theoretischen Verlauf des Druckverlustes fir

Wasserstoff bzw. Wasser in einem einzelnen Mdander. Die exakten Werte hdngen stark vom
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Widerstandsbeiwert Cy und dem Schlupfkoeffizienten o ab. Die Darstellung kann also
zundchst nur analytisch interpretiert werden. Die Werte der numerischen Losung sind in

Tabelle 3.1 aufgefiihrt.

Volumenfluss Druckverlust von Wasserstoff Druckverlust von Wasser
[scem] [mbar] [mbar]
1,0 4,60 149
2,0 9,20 298
3,0 13,8 448
4,0 18,4 597
5,0 23,0 746
6,0 27,6 895
7,0 32,2 1040
8,0 36,8 1190
9,0 41,4 1340
10,0 46,0 1490

Tabelle 3.1: Zu erwartender Druckverlust nach (Gl.3.29) fiir einen einzelnen

Maander. Kanalquerschnitt ist w x h= 250 x 30um.
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4 Messungen des Druckverlustes

4.1 Messaufbau

Die Messung des Druckverlusts wurde mit einem Differenzdruck-Sensor bzw. Handmessge-
rat durchgefiihrt. Bei den Messungen mit Wasserstoff wurde der Sensor MPX5100 verwendet.
Fir die Messungen mit Wasser kam das Handmessgerat MP330 von Proemtec zum Einsatz.
Des Weiteren wurden die Messwerte am Messplatz fiir Wasserstoff mit einem Labview-
Programm protokolliert, welches auch die Steuerung der Wasserstoffzufuhr regulierte. Bei
dem Messplatz fur Wasser wurde ein Labview-Programm eingesetzt, um die Pumpe zu

steuern. Bei dieser handelt es sich um eine MZR4605.

[ Steuergerat
J> MKS PR4000 ~R52%
R —i—

Flowcontroller
MKS 10sccm H2 Brennstoffzelle

A
R 0 - ——
L DACNBloard e
H2 | ( ) Labview Mess-Software
Netzgerat
TNG245

Abbildung 4.1: Messaufbau zur Bestimmung des Druckverlustes an Mikro-

Al

Drucksensor

brennstoffzellen bei Verwendung von Wasserstoff als Medium.

D=
[ |

Labview Steuersoftware Mikrozahnrad-Pumpe Brennstoffzelle Auffangschale

L (D—

Differenzdruckmessgerat

Abbildung 4.2: Messaufbau zur Bestimmung des Druckverlustes an Mikro-

brennstoffzellen bei Verwendung von Wasser als Medium.
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4.2 Einschaltverhalten

Zu Beginn jeder Messung befindet sich eine unbestimmte Menge Luft im gesamten Fluid-
System. Diese Luft muss erst ausgetrieben werden, bevor die Messung den tatsdchlichen
Druckverlust wiedergibt und sich der gesuchte Messwert einstellt. Die Zeit die dazu nétig ist,
hangt von der GroRe des Luftvolumens und der Flussrate des zu untersuchenden Mediums

ab.

A
N
o

] ‘ —— dP von 1405|35 bei 1sccm [mbar]

dP von 1405|35 bei 3sccm [mbar]
—— dP von 1405|35 bei 5sccm [mbar]
—— dP von 1405|35 bei 7sccm [mbar]

-
N
o

dP [mbar]
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] N ~———— G
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0 e ———
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time [s]

Abbildung 4.3: Einschaltverhalten des Druckverlustes bei Wasserstoff

Abbildung 4.3 zeigt den zeitlichen Verlauf des Druckverlustes an einer Brennstoffzelle mit
verschiedenen Flussraten. Deutlich ist zu sehen, wie der Messwert bei hoherem Volumen-

fluss (sccm) eher erreicht wird.
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4.3 Kurvenfit

Alle betrachteten Strukturvarianten wurden mit dem Gesamtmodell berechnet, um einen
Vergleich mit den durchgefiihrten Messungen zu ermoglichen. Dazu wurden die unbekann-

ten Parameter Schlupf o und der Widerstandsbeiwert Cy als Fitparameter bestimmt.

Der Schlupf wurde fiir alle Messungen mit g=0.00001 angendhert. In der Literatur konnten
keine Werte fiir diesen Parameter gefunden werden, die den angendherten Wert untermauern

wirden.

Fur den Widerstandsbeiwert C, wurde nach Medium und Form (Mdander bzw. Stege)

unterschieden und die folgenden Werte ermittelt:

Maanderumkehrung Steg im

Steg/Kanal-Flowfield

Wasserstoff 0,5 0,2

Wasser 0,24 0,00054

Tabelle 4.1: Widerstandsbeiwerte der untersuchten Strukturen.

Dabei fallt besonders der Wert fiir die Kombination von Wasser in Steg/Kanal-Flowfields auf.
Der Wert ist hier extrem klein. Das lasst vermuten, dass durch die starke Wirbelbildung die
einzelnen Stege an Einfluss verlieren. Weitere Untersuchungen sind notwendig, um die
tatsachlichen Effekte genauer zu bestimmen. Diese kdnnen in dieser Arbeit allerdings nicht

durchgefiihrt werden, da dieses den zeitlichen Rahmen sprengen wiirde.
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4.4 Messung ohne MEA

Um im Vergleich den Einfluss der MEA auf das Stromungsverhalten zu ermitteln, wurde der
Druckverlust des Flowfields bei vereinfachtem Aufbau der Zellen ermittelt. Dazu wurden
Anodenfolien auf Aufnahmen geklebt und auf die Anodenfolien jeweils eine Glasplatte
gepresst. Dieses ,Sandwich® ist dann dhnlich aufgebaut wie die kompletten Prototypen der

Fraunhofer IZM - Mikrobrennstoffzelle.

Ea [ |

’l—l ] | e Te— — |
I | =1

Abbildung 4.4: Messaufbau der Brennstoffzellen, links: nur fir Druckversu-
che mit Glasplatte (oben) auf Anodenfolie, rechts: kompletter Aufbau fir die
elektrische Charakterisierung. Die Zelle selbst ist stark vergroRert darge-

stellt.

Da der Messplatz nach Abbildung 4.1 zum Zeitpunkt dieser Messungen noch nicht zur
Verfligung stand, wurden die Messungen ohne MEA ebenfalls mit dem Handmessgerat
MP330 durchgefiihrt.
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4.4.1 Wasserstoff

Fur Wasserstoff als Medium zeigt Abbildung 4.5 den Druckverlust in Abhdngigkeit vom

eingepragten Volumenstrom. Man erkennt sehr gut die lineare Abhangigkeit vom

Volumenfluss.

50
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Abbildung 4.5: Druckverlust von Wasserstoff im System Flowfield - Glas in

Abhdngigkeit vom Volumenstrom: einzelner Mdander (oliv), drei gleiche

Mdander (blau) und Steg/Kanal-Flowfield (rot),

Der Druckverlust ist bei dem einzelnen durchgehenden Maander wesentlich héher als beim

Dreizeller oder bei den Steg/Kanal-Flowfield.
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4.4.2 Wasser

Das Ergebnis des gleichen Experiments mit Wasser ist in Abbildung 4.6 dargestellt. Es

wurden dieselben Anodenfolien verwendet, wie fiir den Versuch mit Wasserstoff.

Es ist zu sehen, dass sich die Mikrobrennstoffzelle auch als Direkt-Methanol-Brennstoffzelle
(DMFC) verwenden lasst, da der Druckverlust fiir Wasser bei geringen Flussraten im

technisch vertretbaren Rahmen liegt.

— 1000

§ 1 Druckverlust von Wasser, Flowfield - Glas

E, 900 ——13880|16 (50/50 - Stege a 22b; Kanal= 78w x 31h)

% 1—— 16106|24 (100/200 - Maander; Kanal= 258w x 31h)

2 800 ——44688|21 (100/200g - Kanal=238w x 30h) /
o 1—0— Modell 100/200g 238w x 30h, H20 O

-;) 700  —o— Modell 3x100/200 258w x 30h, H20 /
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Volumenfluss [sccm]

Abbildung 4.6: Druckverlust von Wasser im System Flowfield - Glas in Ab-
hangigkeit vom Volumenstrom: einzelner Mdander (oliv), drei gleiche Ma-

ander (blau) und Steg/Kanal-Flowfield (rot)

Wie zu erwarten war, zeigt sowohl die Steg-Struktur als auch das Flowfield mit drei
parallelen Mdandern einen deutlich geringeren Druckverlust als das Flowfield mit einem
einzigen Maander. Insgesamt zeigt diese Messreihe die beste Ubereinstimmung mit den

berechneten Werten.

Bei den untersuchten Maanderstrukturen ist L3/3=20mm (Dreizeller) und Li=170mm
(Einzeller) also Rs3/Rs1=(L3/3)/L1=0,12. Der Stromungswiderstand des Dreizellers ist in
dieser Uberlegung demnach etwa nur ein Neuntel so groR wie beim Einzeller. Dagegen ist

das Verhaltnis Rs3/Rs; in den Messungen 0,2 bis 0,4 fir Wasserstoff und 0,5 bis 1 fir
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Wasser. Der Stromungswiderstand ist beim Dreizeller also fast halb so groR wie der des
Einzellers. Bei Wasser ndhern sich die Widerstdande fiir hohere Volumenfliisse sogar noch

weiter an.

Da die Anzahl der Kanten und Schleifen im dreiteiligen Maander vergleichbar mit der im
einteiligen Maander ist, ist anzunehmen, dass diese den Stromungswiderstand starker

bestimmen, als die Kanallange.

Es wird deutlich, dass bei zunehmenden Wasser-Durchfliissen der Druckverlust in allen
Maander-Strukturen dhnlich stark steigt und die Differenz der beiden Kurven nahezu gleich
bleibt. In der Schlussfolgerung hat nicht nur die Anzahl und Ldnge der Kandle Giberwiegen-
den Einfluss auf das Stromungsverhalten, sondern sehr deutlich auch der sich dhnelnde
Kanalverlauf. Der Kanalverlauf der gegebenen Maandervarianten (Abbildung 4.7) ist

tatsachlich durch eine vergleichbare Anzahl von Wendungen charakterisiert.

Abbildung 4.7: Realisierte Mdanderstrukturen der Mikrobrennstoffzelle.
Einzelner durchgehender Maander (links) mit 170mm Gesamtldange und 20
Hauptwindungen, drei gleiche Maander (rechts) mit jeweils 60mm Linge
und 22 Windungen. Die Darstellung ist invertiert, damit der Kanalverlauf

deutlicher wird.
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4.5 Messung mit MEA

Als zweite Messreihe wurde der Druckverlust bei montierter MEA bestimmt. Hierzu wurde
der gleiche Aufbau wie unter 4.3 verwendet. Allerdings wurde zwischen Anodenfolie und
Glasplatte die MEA geklebt. Diese Klebemontage entsprach genau der wie beim Herstellen

der kompletten Zellen.

Gemessen wurde wiederum der Druckverlust von Wasserstoff (Abbildung 4.8) und Wasser
(Abbildung 4.9). Fiir die Messung mit Wasserstoff stand der automatisierte Messplatz nach
Abbildung 4.1 zur Verfliigung, weshalb die folgenden Messreihen damit aufgenommen

wurden.

(42
o

1 Druckverlust von Wasserstoff, Flowfield - MEA

—— 13880|34 (75/25 - 1560 Stege a 21b; Kanal= 79w x 27h)
{ —— 1405|35 (50/50 - 1600 Stege a 22b; Kanal= 78w x 31h)
—— 1405(36 (100/25 - 819 Stege a 44b; Kanal= 81w x 35h)
1 —O— Modell 50/50 22b x 78w x 30h, H2

351 —o— Modell 50/50 21b x 79w x 27h, H2 0

| —o— Modell 100/25 44b x 81w x 35h, H2 /

N
a
1

=

Druckverlust [mbar]
8
1

Volumenfluss [sccm]

Abbildung 4.8: Druckverlust von Wasserstoff im System Flowfield - MEA in
Abhangigkeit vom Volumenstrom: Drei Steg/Kanal-Flowfields mit unter-

schiedlicher Steganzahl und Kanalgeometrie

Das Ergebnis der Messung zeigt eine Zunahme des Druckverlustes bei groRerer Steganzahl.
Allerdings liegen die Messungen fir die beiden Flowfields mit 1600 bzw. 1560 Stegen
scheinbar unrealistisch weit auseinander. Da auch die Stegbreiten und Kanalabmessungen
anndhernd gleich groR sind, kann der starke Unterschied im Druckverlust nicht mit der
Geometrie erklart werden. In Frage kommt hier die Oberflachenrauhigkeit. Die 50/50-
Struktur wurde etwas langer geatzt, bis die Kanalweite der der 75/25-Struktur entspricht.
Dadurch kann sich die Oberflachenrauhigkeit deutlich unterscheiden. Die Oberflachenrau-

higkeit beeinflusst den Benetzungswinkel der Kanalwand mit dem Fluid, und hat wie oben
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diskutiert auch einen Einfluss auf den Schlupf. Auch hier muss in der Zukunft weiter

geforscht werden.

£ 1800

Druckverlust [

Druckverlust von Wasser, Flowfield - MEA

—— 13880|34 (50/50 - 1600 Stege a 22b; Kanal= 78w x 31h)
—— 1405|35 ( 75/25 - 1560 Stege a 21b; Kanal= 79w x 27h)
—— 1405|36 (100/25 - 819 Stege a 44b; Kanal= 81w x 35h)
—O— Modell 50/50 22b x 78w x 30h, H20

—O— Modell 50/50 21b x 79w x 27h, H20

—O— Modell 100/25 44b x 81w x 35h, H20

Volumenfluss [sccm]

Abbildung 4.9: Druckverlust von Wasser im System Flowfield - MEA in Ab-

hangigkeit vom Volumenstrom: 3 Steg/Kanal-Flowfields mit unterschiedli-

cher Steganzahl und Kanalgeometrie

Bei Wasser verhalten sich die Messungen konsistent zu denen mit Wasserstoff. Allerdings ist

der gemessene Druckverlust wesentlich groRer als erwartet. Eine Erklarung dafiir kénnte

sein, dass die Wechselwirkung von MEA und Wasserstromung stdrker ist als angenommen.

Durch die starke Verwirbelung an der groRen Stegzahl kdnnte sich die lokale FlieRgeschwin-

digkeit stark reduzieren und damit den Einfluss von Schlupf reduzieren.
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4.5.1 Vergleich Glas vs. MEA

Im Vergleich zum Aufbau Flowfield-Glas kann man beim Einbau der MEA davon ausgehen,
dass sich der Druckverlust deutlich erhoht. Dies liegt daran, dass einerseits Glas und MEA
sehr unterschiedliche Oberflachenrauheiten haben. Andererseits wird die MEA zu einem
gewissen Grad in das Flowfield gepresst und reduziert damit die Kanalhdhe deutlich. Bei der
Kathalysatorschicht der MEA von etwa 8-10um kann sich die Kanalhdhe (bei 30pm Hohe)

etwa um ein Drittel reduzieren.

Abbildung 4.10 zeigt deutlich, dass der Druckverlust mit eingebauter MEA mehr als doppelt

so hoch ist wie beim System Flowfield-Glas.

[$)]
o

Druckverlust von Wasserstoff, Flowfield - MEA bzw. Glas

41— 1388034 (50/50 - 1600 Stege a 22b; Kanal= 78w x 31h)

—— 13880|16 (50/50 - Stege a 22b;Kanal=78w x 31h)

—— 1610626 (100/200 - Maander; Kanal= 258w x 31
—— 16106|24 (100/200 - Maander; Kanal= 258w

Druckverlust [mbar]
8
1

w
o
1

20

gg. Glas

o

: : : : T : T
0 2 4 6 8 10
Volumenfluss [sccm]

Abbildung 4.10: Druckverlust von Wasserstoff, Vergleich der Systeme Flow-
field - MEA und Flowfield - Glas.
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4.6 Druckverlust bei kompletten Zellen

Zum Vergleich wurden zusatzlich Messungen an komplett aufgebauten Mikrobrennstoffzel-
len durchgefiihrt. Dazu wurden Zellen aus den vorhandenen Priifstinden des Instituts
verwendet. Um den Druckverlust der Stromung ohne die verbrauchsbedingte Verarmung der

Reaktanten zu messen, wurden die Zellen im Leerlauf ohne Stromentnahme betrieben.

Der Volumenfluss wurde dabei von Hand an einem Flowcontroller in Intervallen variiert,
wahrend der Druckverlust vom Messsystem protokolliert wurde. Abbildung 4.11 zeigt den

Verlauf der einzelnen Messreihen.

~
o

| Druckverlust von Wasserstoff, komplett aufgebaute Zellen
—— E2-12 (50/50 - "Stege") p [mbar]

—— D2-18 (100/200 - D=275x23um) p [mbar]

{1 — E2-17 (100/200 - D=233x35um) p [mbar_]/
—— E2-16 (100/200 - D=233x35um) p [mbar]
—O— Modell 100/200 275w x 23h, H2

1 —O— Modell 100/200 233w x 35h, H2>
—O— Modell 50/50 21b x 79w x 27h, H2

Druckverlust [mbar]
3
1

s
o
|

30
20

10 O/
O—
4 O—éo/o/—o/—
O

0 : I . I . I . I . T
0 1 2 3 4 5
Volumenfluss [sccm]

Abbildung 4.11: Druckverlust von Wasserstoff bei komplett aufgebauten

Brennstoffzellen in Abhdngigkeit vom Volumenstrom.

Die lineare Abhangigkeit des Druckverlustes vom Volumenstrom wird wieder sehr deutlich.

Die Werte entsprechen ungefdahr denen aus der Messung mit dem einfachen Aufbau mit MEA.
Mit Wasser konnten diese Zellen nicht vermessen werden, da sie noch fiir weitere Versuche

benotigt wurden und eine Kontamination mit Wasser diese, wenn nicht zerstort, so doch

zumindest nachhaltig negativ beeinflusst hatte.
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4.7 Ergebnisse in tabellarischer Form

4.7.1 Messwerte der Messung ohne MEA

H2 gg. Glas
2 v
T L=

“ = 23 g ™

v ™ 8 c X

g X% = 3 5 3

a2 o @ = A

. R o 1 o w

o 1 & 1 & 1

v g S & S &

S & S S

n Y - -
9 Y Y Y
3 3 N T N 3 N
T |EM| e |E2 | & |EQ| 3
te|E2 5 (52 5 [E2) 8
ERN I A 0 a5 © 25 -
o Vo m o v & < v & ©
> L1 0 ¢ — O c < O c -
1 2,64 2 4,60 4 0,51 1
2 5,29 4 9,20 9,5 1,02 3
3 7,93 5,5 13,8 13 1,53 4,5
4 10,6 7 18,4 16 2,03 6
5 13,2 9 23,0 20 2,54 7
6 15,9 11 27,6 23 3,05 8
7 18,5 12 32,2 26 3,56 9
8 21,1 14 36,8 30 4,07 10
9 23,8 16 41,4 33 4,58 11
10 26,4 17,5 46,0 36 5,09 12

Tabelle 4.2: Druckverlust von Wasserstoff [mbar] ausgewahlter Flow-

fieldstrukturen gegen Glas. Kanalabmessungen in pm.
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vioorol | S| & | 5| 8
YLE X MSZ =[eue) _
Japueep 002/001 (62°€’1D) yoeu
N~ ™M o o ™M
epounwessn | = | & [ =m | F | @A
4 lzissovy | $ | | RN | S
- HOE X MBEZ=[RUEY S I I M
MJ Jspueen 600z/001 62°€°1D) yoeu
o o 0 0 ™~ ©
g epounwessn | = | A | ¥ | & | X
oLlosssl | o [ R | X |
YLE X M8 =[eur) B B R
qzg e abaas - 05/0S €
Gzemweu | | 1 O o | m
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[wods]
ssnjjusawnjoA — ~ ™M < [7a)

Tabelle 4.3: Druckverlust von Wasser [mbar] ausgewahlter Flowfieldstruktu-

ren gegen Glas. Kanalabmessungen in pm.
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4.7.2 Messwerte der Messung mit MEA

H2 gg. MEA
o
8 2 3
N = N © in
< m < N o M
o x o x o x
g 2 g z g =
"I’ ~ "I’ ~ I
o I in 1 R
n © N © -~ ©
-~ C ~ C o c
o «© N © S «©
in X N X - X
@ ) R 3
3 T N T N T N
= S m < S m S m
c £ _ o € _— N E ©
o _Ie 0 = 2 0 o e 0 2
EEIEZ| & |IE2| 2 |IE§E2| =
> L1010 g ® (&) 2 S &) S S
1 2,64 2,60 4,60 5,00 0,85 1,75
2 5,29 4,02 9,20 9,71 1,69 3,69
3 7,93 7,75 13,8 14,2 2,54 5,53
4 10,6 10,3 18,4 18,6 3,39 7,33
5 13,2 12,7 23,0 23,0 4,23 9,12
6 15,9 15,2 27,6 27,3 5,08 10,9
7 18,5 17,6 32,2 31,6 5,93 12,7
8 21,1 20,1 36,8 35,9 6,77 14,4
9 23,8 22,5 41,4 40,2 7,62 16,2
10 26,4 25,0 46,0 44,5 8,46 18,2

Tabelle 4.4: Druckverlust [mbar] von Wasserstoff ausgewahlter Flow-

fieldstrukturen gegen MEA. Kanalabmessungen in um.
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otlsovl | S | & | B
YSE X MLg =[euey O R
qi¥ e 96215 - §2/001 (62°€’9) yoeu o ~ © < -
mepounwessn | N | § | K| & | =
9 selsovt | 2| 5| 9
S YLZ X M6 =[euE) N B
(o)}
qlzeab3s - g2/S2 ¢
o 6zemuwes [ | | ||
T ppownwesan | & | J | K| 2| &
pelogssl | Q| ©
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qzez e 96315 - 05/06 ¢
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[woos]
ssnpuawnion | | | | < | -

Tabelle 4.5: Druckverlust [mbar] von Wasser ausgewahlter Flowfieldstruktu-

ren gegen MEA. Kanalabmessungen in pm.
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4.7.3 Messwerte der Messung an kompletten Zellen

H2 bei kompletten Zellen

~

N = 5] 5] @

s @ 2 2 2

v x g £ < £ g £

m H H H

23 Z a s 2 s 2

rN g % g R s X

I L In S Mm S M

8 = N N N m N m

S 5 g s 9 g

in X - 0 - 0 - 0
o T & 3 o 3 o )
3 3« g A g o g A
E £ 2 £ 2 £ 2 £ =
ETIE S| o~ E Q| = E 2| ~ E 2| o
s < o — © o - < o — o c —
38|88 & |88 & 8% & |88
> L0 ¢ o O c [a) O c o O c o
1 4,32 13,6 14,7 15,0 1,42 6,04 1,42 7,75
2 8,63 23,7 29,4 28,1 2,83 10,4 2,83 13,8
3 12,9 33,8 44,1 39,2 4,25 14,5 4,25 19,6
4 17,3 43,4 58,7 50,0 5,67 18,4 5,67 24,9
5 21,6 50,0 73,4 60,1 7,08 22,0 7,08 30,0

Tabelle 4.6: Druckverlust [mbar] von Wasserstoff ausgewahlter Flow-

fieldstrukturen in komplett aufgebauten Zellen. Kanalabmessungen in um.
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5 Zusammenfassung

In dieser Arbeit wurden verschiedene Ansdtze zur Berechnung des Druckverlustes in
Mikrobrennstoffzellen gezeigt. Es wird deutlich, dass die GroRe der verwendeten Kanéle und
deren Verlauf, sowie eventuelle Einbauten einen groRen Einfluss auf den Druckverlust haben.
Weiterhin wurde der in der Forschung bisher wenig diskutierte Effekt des Schlupfes an
Kanalwanden untersucht und sein Auftreten praktisch nachgewiesen. Nach der klassischen
makroskopischen Theorie wiaren die bei der Mikrobrennstoffzelle verwendeten Dimensionen
der Kandle und Steg/Kanal-Flowfields nicht fiir den Betrieb mit fliissigen Medien geeignet.
Nur mit Beriicksichtigung des Schlupfes ldsst sich der unerwartet geringe Druckverlust bei

den charakterisierten Zellen auch theoretisch erklaren.

Fur die Verwendung in DMFC scheint der einzelne Mdander einen zu hohen Druckverlust zu
erzeugen. Der Vorteil der Mdander fiir DMFC ist aber darin zu sehen, dass der sich
aufbauende Druck von etwa 400 mbar bei 3 ml/min Kohlendioxid-Blasen aus der
Brennstoffzelle austreiben kann, die durch die chemische Reaktion in der Zelle entstehen-
den. Bei Steg/Kanal-Designs baut sich der hierfiir benétigte lokale Druck erst bei wesentlich
hoheren Flussraten auf. Flowfields im Steg-Design eignen sich besser fiir Anwendungen, bei
der keine hohen Driicke zur Brennstoffversorgung aufgebracht werden kénnen. Zum Beispiel
sind im Kleinleistungsbereich Systeme mit Mikropumpen oder mit kapillarer Dosierung,

sowie Wasserstoffsysteme auf Diffusionsbasis denkbar.

Es gibt starke Unterschiede in den Cw-Werten, welche eventuell an den ungekldrten
Einflissen des Schlupfes an den Einbauten liegen, sowie an der sehr hohen Zahl von Stegen,
welche gerade bei Wasser wahrscheinlich zu sehr starker Verwirbelung der Stromung fiihren
und den Widerstand am einzelnen Steg dadurch stark herabsetzen. Beide Effekte miissen in
der Zukunft durch ausfiihrliche Messungen weiter untersucht werden. Ebenfalls notwendig
scheint eine exakte Erfassung der Reduzierung der Kanalhdhe durch das Einpressen der MEA
in die Kanalstrukturen. Ebenfalls ungeklart ist der Einfluss von Rauhigkeiten. Hier sollten
sowohl die Kanalwadnde als auch die MEA auf einen entsprechenden Einfluss naher

untersucht werden.
Die Ergebnisse dieser Arbeit erlauben eine gute Abschdatzung des minimalen Druckverlustes

von mikrostrukturierten Brennstoffzellen. Damit konnen Aussagen zur Machbarkeit von

verschiedenen Flowfield-Designs und deren Einsatzmoglichkeiten getroffen werden.
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Diese Seite wurde freigehalten.
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6 Anhang

6.1 Symbole

MO ceeeeeeneeeeeee e e eeneennes Molekilmasse

L1 T dynamische Viskositat

V ettt kinematische Viskositat

o R Dichte

KB eeee e Boltzmannkonstante = 1,38¢10-23)/K
PP Temperatur

P e Druck

1 R el. Strom

L I el. Stromdichte

L TP Maximale el. Stromdichte

A e Kanalquerschnitt (-flache)

L A Kanalquerschnitt (-weite)

o Kanalhohe (bzw. -tiefe)

T Kanallange

V o Volumen

V e Volumenstrom

U et e e e e e e e e e e e Stromungsgeschwindigkeit

RS terrnreeeenueeeueseneeaeeneeeas Stromungswiderstand
CWoeiiieeee e Widerstandsbeiwert von Einbauten
o 2 Schlupfkoeffizient
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6.2 Mathematica

Gesamtmodel1

‘Node'l'l: ‘
n KT 246 V(aL/nwn+hmoVvg,)

Kn=— ja= ;op= ;
wP 2my Kn (2-0) + o 2h3w?

V = mlpm/60000000; ambar = ap /100; Simp1ify [ambar];

Naturkonstanten: ‘

"fur alle gleich"; k =1.3810A-23; R = 8.314472; P = 101000; T = 293;
cwmh = 0.5 /mlpm ; Cwsh = 0.2 /mlpm; Cwmw = 0.24 / mTpm ; Cwsw = 0.00054 / mlpm; o =. ; oh = 0.00001 ; ow = 0.00001 ; mea = 13 10A-6;

Geometrieparameter: ‘

"'44688: 1 Maander H2 238x30"
Qw = Cwmh; h =30 10A-6; w=238 10A-6; L = 170 10A-3; n = 1; m = 20; "h2"; my = 3.3510A-27; p = 8.99 10A-2; n = 8.82 10A-06; o = ch;

Ambar =mlpm (hmmlpm o Cw /60000000 + 48 L /n Pw no / 2Pwo- Zn n(-2+0) kT /mo 12000000000 h® wz) ; SimpTify[ambar]
/ [
/ / !

Plot[{ambar}, (mlpm, O, 5}, AxesLabel -> {"volumenfluss\n[mlpm]", "Druckverlustmbar]\nwasserstoff"}]

"44688: 1 Maander H20 238x30"

Qw = cwmw; h = 30 10A-6; w =238 10A-6; L =170 10A-3; n = 1; m= 20; "h20"; my = 53.2 10A-27; p = 1000; n = 110A-03; o = ow;

ambar = mlpm (h mmlpm o Cw/ 60000000 + 48 L /n P 1 o// (2pwo 20 (-210) JKT/m )) / (12000000000 he w2) ; Simplify smbar]
Plot[{ambar}, (mlpm, 0, 5}, AxesLabel -> {"volumenfluss\n[mlpm]", "Druckverlust[mbar]\nwasser"}]

"16106: 3 Mdander H2 258x31"
Qw = Qwmh; h = 3110A-6; w=25810A-6; L = 60 10A-3; n=3; m=22; "h2"; my = 3.3510A-27; p=8.9910A-2; n = 8.82 10A-06; o = ch;

ambar = mlpm (hmm1pmpm/60000000+48 L/nPw ",(7// (2 PWo-+27 1 (-2+0) kT/TnEJ) /(12000000000h3mﬁ); simp1ify[ambar]

Plot[{ambar}, {mlpm, O, 5}, AxesLabel -> {"volumenfluss\n[mlpm]", "Druckverlust[mbar]\nwasserstoff"}]

"16106: 3 Maander H20 258x31"

Qw = Gwmw; h = 3110A-6; w= 258 10A-6; L = 60 10A-3; n = 3; m=22; "h20"; my = 53.2 10A-27; p = 1000; n = 1 10A-03; o = ow;

smbar ~mlpm (hmmlpm o G/ 60000000+ 48 L /n P n o / 2 Pwo~[27 1 (-2+0) \/kT/mo}) / (12000000000 h* 2| ; Simp14y [ambar]
/ / ’

Plot[{ambar}, (mlpm, O, 5}, AxesLabel -> {"volumenfluss\n[mlpm]", "Druckverlustmbar]\nwasser"}]

"D2-18: 3 Maander H2 275x23 mea=13"

Qw = Cwmh; h =23 10A-6 -mea;; w=27510A-6; L =60 10A-3; n=3; m=22; "h2"; my = 3.3510A-27; p = 8.99 10A-2; n = 8.82 10A-06; o = ch;
smbar = mlpm (h mmlpm o Cw/ 60000000 + 48 L/ P w2 ryo// (2pwo 20 (-210) \ﬁ<T/mc}) / (12000000000 he w2) ; Simplify smbar]
Plot[{ambar}, {mlpm, 0, 5}, AxesLabel -> {"volumenfluss\n[mlpm]", "Druckverlust[mbar]\nwasserstoff"}]

"E2-16,17: 3 Mdander H2 233x35 mea=13"

Qw = Cwmh; h = 35 10A-6-mea; w = 233 10A-6; L = 60 10A-3; n = 3; m=22; "h2"; my = 3.35 10A-27; p = 8.99 10A-2; n = 8.82 10A-06; o = oh;

ambar = mlpm (hmmlpm o Cw/ 60000000 + 48 L /n P w2 m//(z Pwo-J271n (-2+0) kTTnlg}\) /(1zoooooooooh3w2); simplify [anbar]

Plot[{ambar}, {mlpm, 0, 5}, AxesLabel -> {"volumenfluss\n[mlpm]", "Druckverlust[mbar]\nwasserstoff"}]

""13880: Stege H2 50/50 22b 78x31"
Qw = Qwsh; b =22 10A-6; h = 3110A-6 -mea; w=78 10A-6; L = 7 10A-3; n = 8; m= 200; "h2"; my = 3.3510A-27; p = 8.99 10A-2; 1 = 8.82 10A-06; o = ch;

ambar = mlpm (hmmlpm o Cw/ 60000000+ 48 L /n Pw? 1 g/ (2Pwo- 2rn 240y kT /mg)) // (12000000000 h? w2) ; Simp1ify [ambar]
'("Iﬂot [{ambar}, {mlpm,0,5} ,AxesLabel->{"volumenfluss\n[mlpm]","Druckverlust [mlsar.]'\nwasserstmc ")

"13880: Stege H20 50/50 22b 78x31"

Qw = Qwsw; b =22 10A-6; h=3110A-6-mea; w=78 10A-6; L = 7 10A-3; n = 8; m=200; "h20"; my = 53.2 10A-27; p = 1000; n = 1 10A-03; o = ow;
ambar = mlpm (h mmlpm o Cw/ 60000000 + 48 L /n P 1 o// (2Pwo- J2r 1 (<2400 kT /Mg ) // (12000000000 h* w?) ; Simp14fy [ambar]
S'Iot[\'mbar), {mlpm, 0, 5}, AxesLabel -> {"volumenfluss\n[mlpm]", "Druckver'lust[mbﬁr‘}\nWasser"',]

"1405(35: Stege H2 50/50 21b 79x27"
Qw = Qwsh; b =2110A-6; h=2710A-6-mea; w=79 10A-6; L =7 10A-3; n=8; m=200; "h2"; my = 3.3510A-27; p = 8.99 10A-2; 1 = 8.82 10A-06; o = ch;

ambar = mlpm (hmmlpm o Cw/ 60000000 + 48 L /n P w2 m//(z Pwo-J271n (-2+0) kTTnlg}\) /(1zoooooooooh3w2); simplify [anbar)

Plot[{ambar}, (mlpm, O, 5}, AxesLabel -> {"volumenfluss\n[mlpm]", "Druckverlustmbar]\nwasserstoff"}]

"1405|35: Stege H20 50/50 21b 79x27"
Qw = Cwsw; b = 2110A-6; h =27 10A-6 -mea; w=79 10A-6; L = 7 10A-3; n = 8; m= 200; "h20"; my = 53.2 10A-27; p = 1000; n = 1 10A-03; o = ow;

ambar = mlpm (hmmlpn o Qw/ 60000000+ 48 L/n Pw2 a/ (2Pwo-+/27 17 (-2+0) ﬁ?fm;]) / (12000000000 h* w?) ; Simp1ify [ambar]

Plot[{ambar}, (mlpm, O, 5}, AxesLabel -> {"volumenfluss\n[mlpm]", "Druckverlustmbar]\nwasser"}]

"1405(36: Stege H2 100/25 44b 81x35"

Qw = Qwsh; b = 2110A-6; h=3510A-6-mea; w=8110A-6; L = 710A-3; n=8; m=100; "h2"; my = 3.3510A-27; p = 8.99 10A-2; n = 8.82 10A-06; o = ch;
smbar = mlpm (h mmlpm o Cw/ 60000000 + 48 L/ P w2 ryo// 2 Pwo-[27 1 (-2+0) \/kT/mc}) / (12000000000 h? w2) ; Simplify smbar]

Plot[{ambar}, (mlpm, O, 5}, AxesLabel -> {"volumenfluss\n[mlpm]", "Druckverlust mbar]\nwasserstoff"}]

"1405(36: Stege H20 100/25 44b 81x35"
Qw = Qwsw; b = 2110A-6; h=3510A-6-mea; w=8110A-6; L =7 10A-3; n=8; m=100; "h20"; my = 53.2 10A-27; p = 1000; n = 1 10A-03; o = ow;

ambar = mlpm (hmmlpm o Cw/ 60000000 + 48 L /n P w2 m//(z Pwo-~J271n (-2+0) ﬁ?ﬁr{}) /(1zoooooooooh3w2); simplify [anbar]

Plot[{ambar}, {(mlpm, 0, 5}, AxesLabel -> {"volumenfluss\n[mlpm]", "Druckverlust[mbar]\nwasser"}]
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