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Eine echte Alternative

Modellierung und Simulation der Hochtemperatur-Polymerelektrolytmembran-Brennstoffzelle
(HTPEM) am Zentrum fir Brennstoffzellentechnik (ZBT)

Die Brennstoffzellentechnik wird in
naher Zukunft eine echte Alternative
zu konventionellen Energieumwand-
lungseinheiten sowie klassischen An-
triebskonzepten Neben
der Niedertemperatur-Polymerelekiro-
lytmembran-Brennstoffzelle ~ (NTPEM)
wird seit einiger Zeit am ZBT in Duis-
burg auch an der Hochtemperatur-
Polymerelektrolytmembran-Brennstoff-
zelle (HTPEM) geforscht. Neben der
praktischen Laborforschung stellt die
stromungsmechanische  Modellierung

darstellen.

und Simulation einen wesentlichen Be-
standteil dieser Forschungsarbeit dar.

In der HTPEM-Brennstoffzellentechnik kén-
nen bei Betriebstemperaturen von 130
-180°C die bekannten Schwierigkeiten be-
zliglich Wassermanagement, Wirmeaus-
kopplung oder Schadgasvertriaglichkeit um-
gangen werden. Folglich wird im Gegensatz
zur NTPEM- der komplette HTPEM-System-
aufbau wesentlich vereinfacht.

Seit 2004 wird die Polybenzimidazol/
Phosphorséiure (PBI/H,P0,) Sol-Gel Memb-
ran erfolgreich am ZBT im Zellen- und
Stackdesign getestet und liefert Erfolg ver-
sprechende Ergebnisse in Kurz- und Lang-
zeitversuchen [1, 2]. Neben der Entwicklung
von z.B. HTPEM-Bipolarplatten [3] oder
dem Testen von Anfahrzyklen ist auch die
stromungsmechanische Modellierung und
Simulation ein wesentlicher Bestandteil der
Forschungsarbeit.

Die mathematische Modellierung und Si-
mulation ist mittlerweile ein anerkanntes
Werkzeug fiir Auslegung, Design und Opti-
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Abb. 1: Comsol Beispielmodell: 3D-Berechnung der
Strémungsverhélisse in einem Brennstoffzellenstack.
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mierung von Brennstoffzellen. Das komple-
xe Zusammenspiel von z.B. stromungstech-
nischen sowie elektrochemischen Vorgiangen
kann inzwischen detailliert dargestellt wer-
den. In den letzten Jahren wurden am ZBT
sowie an der Universitit Duisburg-Essen
unterschiedliche HTPEM-Modelle mit der
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Software Comsol Multiphysics [4] realisiert.
Ausgehend von einem 2D-Modell [5] ist
man heute in der Lage komplette stro-
mungsmechanische 3D-Modelle zu 1dsen
[6]. Die Modellierung basiert auf den Erhal-
tungsgleichungen (partielle Differentialglei-
chungen) von Masse, Impuls, Ladung, Spe-
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[K], [°C]  Gastemperatur (Fluid-(Gas)-Phase)
[K], [°C]  Zellentemperatur (Festkérperphase)
V] Zellenspannung

[m] Ortskoordinate in x-Richtung
[m] Ortskoordinate in y-Richtung
[m] Ortskoordinate in z-Richtung

N< X Co =

Griechische Symbole

% [-] Stochiometrie
om [S/m] Leitfshigkeit der Membran

Abkiirzungen

H, Wasserstoff

HsPO,  Phosphorscure

PBI Polybenzimidazol

FEM Finite Elemente Methode
MEA Membran-Elektroden-Einheit
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durch den europiiischen Fond fiir Regionale Entwick-
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zies und Energie. Zusitzlich muss das PBI/
H,;P0, Sol-Gel Membranverhalten beschrie-
ben werden. Die eingesetzten Membranen
enthalten einen sehr hohen Anteil Phos-
phorsiure (z.B. +32 Phosphorsiuremolekiile
pro PBI-Wiederholungseinheit) innerhalb
der komplexen PBI-Matrix. Die daraus re-
sultierende Temperaturabhingigkeit der
Leitfahigkeit wird in der Fachliteratur des
Ofteren mit einem Arrhenius-Ansatz be-
schrieben. Diese zusétzlichen Gleichungen
konnen mit der eingesetzten Software neben
vordefinierten Applikationsmodi, ohne ei-
gene FEM-Codes programmieren zu miis-
sen, eingefiigt werden.

Vereinfachte 3D-Rechengebiete

Ein verwendetes 3D-Rechengebiet wird in
Abb. 2 dargestellt und besteht aus einem Bi-
polarplattenausschnitt, dem Gaskanal sowie
der Membran-Elektroden-Einheit (MEA).
Durch das Festlegen der jeweiligen Gebiets-,
Rand-, und Initialbedingungen kann das
Modell gelost werden. Das dazugehdrige er-
stellte Rechengitter, besteht aus 8.820 fini-
ten Elementen und wurde speziell im Be-
reich der MEA stark verfeinert (siehe
Ausschnitt in Abb. 2).
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Um diese multiphysikalischen Modelle zu
16sen, braucht man stabile numerische Ver-
fahren sowie an das Problem angepasste
Losungsmethoden, welche z.B. in [7] zu-
sammengefasst sind. Bei ausreichender Ar-
beitsspeicherauslegung des Rechners kon-
nen fiir grofe 3D-Modelle neben iterativen
Losern (z.B.: ,segregated solver’) auch ro-
buste Direktloser eingesetzt werden.

Darstellung multiphysikalischer
Verhaltensweisen

Im Folgenden werden einige Ergebnisse
einer vorangegangenen Studie présentiert
[6]. Das Hauptaugenmerk lag hierbei auf der
Simulation multiphysikalischer Kopplungen
von z.B.: Massenbruchverteilung von Spe-
zien, Stromdichteverteilung innerhalb der
elektrochemisch aktiven Bereiche, Leitfdhig-
keitsverhalten der Membran oder Tempera-
turgradienten innerhalb der HTPEM-Brenn-
stoffzelle.

Abb. 3 zeigt die berechnete Sauerstoff-
sowie die Wasserstoffmassenbruchvertei-
lung an unterschiedlichen Stellen entlang
der y-Koordinate (hier: ,through-plane) bei
einer Zellenbetriebsspannung von 0,6 V. In
beiden Féllen erkennt man das Abreiche-
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Fachbeitrag auf CD

Dieser Beitrag ist auch auf der Comsol Kon-
ferenz CD 2008 zu finden. Die CD enthdlt
auflerdem tber 300 Fachvortrége, Folien-
prdsentationen, Videos und Comsol-Modelle
und ist kostenfrei erhiltlich.
www.comsol.de/conference2008/cd/
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Abb. 2: 3D-Rechengebiet und erzeugtes
FEM-Rechengitter.

rungsverhalten entlang des Kanals (z-Koor-
dinate) sowie den Einfluss der Bipolarplat-
tenstege insbesondere auf der Kathodenseite
der HTPEM-Brennstoffzelle.

Die berechnete Stromdichteverteilung in-
nerhalb der porésen Reaktionsschicht der
Kathode ist in Abb. 4. dargestellt. Es ist all-
gemein bekannt, dass die Stromdichte von
z.B. der jeweiligen Verteilung der Reakti-
onsgase sowie der ohmschen Verluste ab-
hingt und wird gerade deswegen als wichti-
ges Optimierungskriterium angesehen.

Abb. 5 veranschaulicht die simulierte
Leitfahigkeitsverteilung innerhalb der PBI/
H,;P0, Sol-Gel Membran bei einer Zellen-
spannung von 0,6 V. Das erstellte Modell
ist in der Lage, den Einfluss der Betriebs-
temperatur auf die Leistungsfahigkeit der
Zelle, wie in [8] beschrieben, wiederzuge-
ben. Die volumetrisch gemittelten Leitfa-
higkeitswerte liegen bei 0,, = 22 S m™! (T, =
160°C) und 0, = 25 Sm™! (T, = 170°C). Aus
Abb. 5 ist der Einfluss der Gastemperatur
ebenfalls leicht ersichtlich und konnte als
wichtiges Optimierungskriterium einer HT-
PEM-Brennstoffzelle betrachtet werden.

Abb 6. zeigt die im ZBT-Labor eingesetzte
HTPEM-Brennstoffzelle im Betrieb. Die Zel-
lentemperatur wurde konstant geregelt. Die
Gaseingangstemperatur betrug anoden- und
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Abb. 3: Massenbruchverteilung der Spezien Sauerstoff (links) und
Wasserstoff (rechts) — (jeweils innerhalb der porssen Reaktionsschicht,
der porssen Gasdiffusionsschicht sowie unter dem Gaskanal). Pfeile:

Strémungsrichtung der Gase.

S 3

Abb. 6: HTPEM-Referenzzelle im Betrieb.

kathodenseitig T; = 21°C, bei einer relativen
Feuchte von +0,25% und einer H,-Stéchio-
metrie von y = 1,35 respektive +2-4% und
einer Luft-Stochiometrie von y = 2,5 sowie
Umgebungsdruck.

Modellansdtze kontinuierlich
ergénzen und verbessern

Das finite Elemente Paket Comsol Multiphy-
sics hat sich am ZBT als optimales Tool er-
wiesen, um die multiphysikalischen Aspekte
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Abb. 4: Stromdichteverteilung

und 0,5 V (rechts).

innerhalb der HTPEM-Brennstoffzellen zu
untersuchen. Die gemessenen Stromdichte-
Spannungskurven koénnen innerhalb eines
definierten Fehlerkorridors von +10% wie-
dergegeben werden. Ausgehend von einem
funktionierenden Modell kénnen z.B. Aus-
legungsarbeiten beginnen und Optimie-
rungsroutinen gestartet werden, welche auf
die jeweilige Brennstoffzellenanwendung
zugeschnitten sind. Des Weiteren werden
die Modellansitze kontinuierlich erginzt
und verbessert.

innerhalb der kathodenseitigen
Reaktionsschicht bei 0,6 V (links)

Abb. 5: Leitfahigkeitsverteilung

der PBI/H3PO, Sol-Gel Membran

bei 160°C (links) und 170°C (rechts)
(U=0,6V).

Comsol Kolloquium zur Chemical

Engineering Simulation
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Am 25. Juni 2009 findet in Darmstadt ein
Comsol Kolloquium zur Chemical Enginee-
ring Simulation statt. Es richtet sich an Inge-
nieure, Verfahrenstechniker, Chemiker und
alle diejenigen, die sich mit Simulationen von
Transportphéinomenen wie z.B. Strdmungs-
mechanik (CFD), Diffusion oder Wémetrans-
port beschaftigen.
www.comsol.de/events/kolloquium/
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