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1. Kurzbericht

1. Aufgabenstellung
1.1. Motivation

Die Mobilitat befindet sich in einem sehr dynamischen Wandlungsprozess hin zu emissions-
freien, elektrischen Antrieben. Diese Transformation erfasst den Individualverkehr genauso
wie den OPNV und den Lastverkehr. Ebenso sind alle Verkehrstrager betroffen vom Auto, Bus,
LKW, Zug, Schiff und Flugzeug.

Eine zuklnftig bedeutende Antriebsform wird die Brennstoffzelle darstellen. Insbesondere die
Vorteile der kurzen Tankzeiten und der hohen Energiespeicherdichte in Wasserstoff-Hoch-
drucktanks, welche zu langen Reichweiten fihren, werden sich flir Langstreckenfahrzeuge,
Busse, LKW etc. durchsetzen. Alstom hat den ersten Brennstoffzellen-Zug in Deutschland in
Betrieb gebracht, Siemens ist zusammen mit Ballard in einer entsprechenden Entwicklung.
Nikola und Hyundai kindigen kurzfristig Brennstoffzellen-LKW in der Schweiz an. Bosch
entwickelt zusammen mit PowerCell Brennstoffzellenantriebe fir LKW. Daimler hat mit Volvo
ein Joint Venture ebenfalls zur Entwicklung von Brennstoffzellen-LKW gegrindet. Mahle
kooperiert mit Ballard zur Entwicklung von Brennstoffzellensystemen flr LKW. Citaro, Solaris
und Van Hool entwickeln Brennstoffzellen-Busse.

Der Entwicklungsschwerpunkt hat sich somit deutlich von PKW in Richtung Guter- und
Schwerlastverkehr verschoben. Dadurch erhdhen sich gleichzeitig die Erwartungen an die
Lebensdauer von Brennstoffzellen um den Faktor 5 bis 10. Diesen Aspekt greift das FC-RAT-
Konsortium auf: das Verstandnis fur die Alterungsvorgange soll wesentlich erweitert und
vertieft werden und darauf aufbauend durch die Entwicklung eines Alterungsmodells eine
Lebensdauerabschatzung bei realen Lastprofilen ermoglicht werden. Gleichzeitig kann diese
Alterungsmodellierung der Optimierung von Betriebsstrategien dienen.

Abbildung 1: Hyundai Class 8 Hydrogen Truck. (Quelle: Hyundai)
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1.2. Gesamtziel des Vorhabens

Im BMWi-geférderten Projekt SoHMuSDaSS ist es dem Fraunhofer ISE gelungen, die
potenzialinduzierte Alterung von NT-PEM-Brennstoffzellen zu beschreiben. Dies wurde
unterstitzt durch umfangreiche Experimente zur Komponentenalterung mit Hilfe einer Labor-
Testzelle. Dariber konnte die Veranderung der Modellparameter im Lauf ihrer Alterung
extrahiert werden. Insgesamt hat SOHMuSDaSS eine wissenschaftlich fundier-te Analyse der
Alterungseffekte geleistet, welche bereits in die angewandte Forschung und Entwicklung
einflieBen konnten (z.B. Uber den damaligen Projektpartner Bosch Engineering). Im hier
beantragten Projekt FC-RAT steht der Ubertrag dieser wissenschaftlichen Erkenntnisse auf
die realen Zellabmessungen und hinsichtlich weiterer anwendungstypischer Betriebsbeding-
ungen wie Start- und Abschaltvorgange im Vordergrund.

Im BMBF-geférderten Projekt FC-CAT werden state-of-the-art Modelle zur Beschreibung der
Brennstoffzellen-Leistung entwickelt. In FC-RAT sollen die Leistungsmodellierung aus FC-
CAT mit der zu entwickelnden Alterungsmodellierung zusammengefuhrt werden. Beide
Konsortien und das jeweilige Projektende sind identisch.

Der Industriepartner AVL wird die Projektergebnisse nutzen, um die Strémungs- und
Fahrzeugsimulation von AVL um eine validierte Degradationsmodellierung zu erweitern. Da
dieses Modell kommerziell verfligbar sein wird, profitiert somit die gesamte Brennstoffzellen-
Branche vom Projektergebnis.

1.3. Voraussetzungen des Vorhabens

In der 2020 veréffentlichten Nationalen Wasserstoff-Strategie sowie der Ideenausschreibung
des BMBF wird die Bedeutung der Wasserstoff-Technologien fir den (exportorientierten)
Industriestandort Deutschland sowie die Einhaltung der Klimaziele hervorgehoben. In der
Mobilitat hat die Brennstoffzelle zuklnftig eine wesentliche Rolle. Dabei stehen vor allem die
Anwendungen im Schwerlastverkehr (Bus, LKW, Zug) im Vordergrund. Diese Anwendungen
erfordern sehr lange Lebensdauern der Komponenten im Antriebsstrang. Das Vorhaben FC-
RAT greift diese Anforderungen auf und schafft ein tiefes Verstandnis fur die Alterungs-
phanomene in der Brennstoffzelle in Bezug auf aktuell eingesetzte Materialien. Dies ist die
Voraussetzung, um dann modell-basiert Prognosen fur die Lebenserwartung der Brennstoff-
zelle beim Betrieb mit spezifischen Lastprofilen zu erstellen. Umgekehrt bietet das in FC-RAT
zu entwickelnde Alterungsmodell die Chance sowohl das Design der Brennstoffzelle
hinsichtlich hoéherer Lebenserwartungen zu optimieren als auch die Betriebsweise der
Brennstoffzelle hinsichtlich einer minimierten Degradation zu gestalten. Darlber hinaus kann
die Modellierung aufzeigen, welche Materialien und Komponenten bei den gegebenen
Lastprofilen den starksten Einfluss auf den Leistungsverlust haben. Dies fuhrt zu einer
Priorisierung der Material- und Komponentenentwicklung, so dass die FuE-Aktivitaten auf die
entscheidenden Aspekte fokussiert werden.

Die in FC-RAT entwickelte Methodik der Modellierung kann zukinftig auch auf andere
Anwendungen, insbesondere die PEM-Elektrolyse zur Wasserstofferzeugung Ubertragen
werden.

1.4. Planung und Ablauf des Vorhabens, Zusammenarbeit mit anderen Stellen

Die zu Beginn des Projekts initiierten Regelaustauschtermine mit den Partnern und den
Hochschulen, welche alle 4 bzw. 6 Wochen per Teams-Meeting stattfinden, wurden fort-
gefuhrt. Zudem wurden verschiedene themenspezifische Termine eingerichtet, welche in
kiirzeren Abstanden stattfinden. Dartber hinaus fand jede 2 Wochen ein kurzes Austausch-
meeting mit den Projektpartnern statt. Durch diese Regelaustauschtermine und den direkten
Support in der Anwendung der Simulationssoftware AVL FIRE M hat eine enge Zusam-
menarbeit mit den Projektpartnern stattgefunden.
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Am 26.05.2025 fand das Projektabschlusstermin statt. Alle Industrie- und Hochschulpartnern
haben an dem Termin teilgenommen.

Das Vorhaben ist weitestgehend nach der urspringlich Arbeits-, Zeit- und Kostenplanung
gelaufen. Ein validiertes Simulationswerkzeug mit entsprechendem Workflow und Methoden
liegt vor.

2. Stand von Wissenschaft und Technik

2.1. Stand der Wissenschaft und Technik

Das Projekt SoHMuSDaSS gibt mit seinen Ergebnissen sehr gut den aktuellen Stand der
Wissenschaft und Technik wieder:

* Es wurde ein OD-Modell entwickelt mit der Beschreibung der wesentlichen, potenzial-
induzierten Alterungsphanomene in einer Katalysatorschicht (Pt-Auflésung, Pt-Agglomeration,
PtOx-Bildung, Place-Exchange-Mechanismus).

* Ein neu entwickeltes Leistungsmodell wurde zur Analyse experimenteller Alterungsdaten
genutzt. In Kombination mit Versuchen mit einer segmentierten Laborzelle konnte die lokale
Alterung ausgewertet werden.

» Umfangreiche Schnellalterungstests haben die Mechanismen flir die Alterung einzelner
Materialien aufgezeigt.

* Die Untersuchungen wurden mit damals Ublichen Platinbeladungen von 0,4 mg/cm?
durchgeflhrt.

* Heute verfligbare Stromungsmodelle zur Auslegung von Brennstoffzellen-Bipolarplatten
bertcksichtigen Degradationseffekte noch nicht in belastbarer Weise.

2.2. Abgrenzung zu anderen laufenden Forschungsvorhaben

Es sind kein Vorhaben bekannt, die eine vollstdndig durchgangige Simulation von
Alterungseffekten in Brennstoffzellen MEAs und den konsequenten Ansatz von 1D und 3D-
Simulation in Zusammenspiel von Charakterisierung verfolgen, wie es in dem beantragten
Vorhaben geschehen ist. FC-RAT wird sehr eng mit dem Projekt FC-CAT abgestimmt. Die in
FC-RAT entwickelten Alterungsmodelle werden mit den Leistungsmodellen aus FC-CAT
kombiniert und stellt somit eine sinnvolle Erweiterung von FC-CAT dar.
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Il. Sachbericht

1. Ergebnisse
1.1. AP 7 - Entwicklung 3D-CFD-Simulation

1.1.1 AP 7.1 Implementierung Pt-Auflosung und Pt-Oxidation

Nach einer eingehenden Literaturstudie und Einarbeitung in die Schadigungsmodelle fur Pt-
Auflésung und Pt-Oxidation wurden die erforderlichen Reaktionsgleichungen, s.a. Kregar et.al. [1],
in das Degenerationsmodell von FIRE M implementiert [2].
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Abbildung 2: Vergleich zwischen gemessenen [3] und simulierten Reaktionen auf
zyklische Spannungsspriinge (300.000 Zyklen) fiir verschiedene Betriebszusténde.

In Abbildung 2 ist die, fur die zur Verifikation herangezogene Brennstoffzelle, gemessene
Reduktion der elektrochemisch aktiven Oberflache (ECSA) bei Beaufschlagung mit zyklischen
Spannungsspringen fur verschiedenen Betriebstemperaturen und relativen Feuchten dargestellt.
Diese sind Simulationen mit dem in FIRE M implementierten Modell gegenlbergestellt. Die
Verminderung der ECSA ist hierbei auf die Pt-Oxidation, Ostwald Reifung und der Agglomeration
von Partikeln zurtickzuflhren, die vom Degenerationsmodel in FIRE M enthalten sind.

Hierbei konnte die grundsatzliche Eignung des implementierten Modells die relevanten
physikalischen Vorgange richtig wiederzugeben aufgezeigt werden.

1.1.2 AP 7.2 Implementierung Kohlenstoff-Korrosion

Nach einer eingehenden Literaturstudie und Einarbeitung in die Schadigungsmodell fir
Kohlenstoffkorrosion wurde ein auf dem Modell von Pandy et. al. [4] basierendes
Kohlenstoffkorrosionsmodell in das Degenerationsmodell von FIRE M implementiert [2].
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In Abbildung 3 und Abbildung 4 ist beispielhaft die Reaktion des Modells auf Spannungs-
springe dargestellt, die fur die Verifikation des Modells und der Implementierung
herangezogen wurde. Hierbei konnte eine gute Ubereinstimmung zwischen den simulierten
und den experimentell ermittelten Kohlenstoff-Korrosionsraten erzielt werden.

1.1.3 AP 7.3 Implementierung Place-Exchange-Mechanismus

Nach einer eingehenden Literaturstudie und Einarbeitung in die Wirkmechanismus des
Schadigungsprozesses Place Exchange wurden das Degenerationsmodell von Schneider et
al. [3] in FIRE M implementiert.
Hierbei wurden Modifikationen an der Definition der PartikelgréRenverteilung der Platinpartikel
vorgenommen, vgl. [6].
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Im urspringlichen Modell wird von einer konstanten Anzahl von Partikeln pro Klasse
ausgegangen, die lediglich ihre Grofle verandern. Da durch Kohlenstoffkorrosion jedoch mit
einer Veranderung der Anzahl der Partikel pro Klasse gerechnet werden muss und der
besseren numerischen Abbildbarkeit von konstanten Partikelgré3en in den Klassen wird in
FIRE M auf diese Modellierung zurtickgegriffen. Hierbei kénnen die Partikel die Klasse
wechseln, was zu einer Anderung der Anzahl der Partikel pro Klasse fiihrt, s. Abbildung 5.

1.1.4 AP 7.4 Validierung der Schadigungsmodelle anhand differentieller Zellen

Nach einer der Implementierung der Schadigungsmodelle in den Arbeitspaketen 7.1-7.3 wurde
eine Methode fiir die Berechnung von grof3en Zyklenzahlen, und damit sehr langen Realzeiten,
entwickelt.

Hierfur wird eine initialen Transienten 3D-CFD Simulation mit einem vorgeschriebenen
Spannungs- oder Stromprofil durchgeflhrt. Diese Simulation bildet alle dynamischen
Prozesse mit den erforderlichen Kkleinen Zeitschritten ab. Je nach Komplexitat des
Rechennetztes kdnnen mit diesem Verfahren Zeitrdume bis 100 Sekunden Sinnvoll abgebildet
werden. Wahren dieser Simulation werden die lokale Spannung, Temperatur, Feuchtigkeit,
Sauerstoffkonzentration und Quellen Uber mehrere Zyklen aufgezeichnet. Nach einer
bestimmten Zeit wird die Aufzeichnung gestoppt und die aufgezeichneten Zyklen werden viele
Male wiederholt, indem Teilzeitschritte innerhalb eines grofl3en globalen Zeitschritts verwendet
werden. Zum Beginn des globalen Zeitschritts kann die Ruckkopplung auf die Leistung
berechnet werden und die Zyklen kénnen aktualisiert, d. h. neu berechnet werden. Mit dieser
Methode kénnen sehr grof3e physikalische Zeiten von mehreren 100 - 1000 Stunden bis hin
zur gesamten Lebensdauer der Brennstoffzelle mit 3D CFD berechnet werden [2].
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Abbildung 6: Vergleich zwischen gemessenen [3] und simulierten ECSA-Reduktionen fiir
verschiedene Temperaturen und relative Feuchten bei 1 bar
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In Abbildung 3 sind die mit dem beschriebenen Verfahren ermittelten ECSA-Reduktionen flr
verschiedene Temperaturen und relative Feuchten beim Beaufschlagen der Testzelle mit
einem zyklischen Spannungsprofil Gber 300.000 Zyklen (500 Stunden) dargestellt. Hierbei
konnte fir den Temperatureinfluss eine sehr gute Ubereinstimmung mit den experimentellen
Daten erzielt werden. Der Einfluss der relativen Feuchtigkeit auf die Degeneration der
Testzelle wird im Bereich von hohen relativen Feuchten ebenfalls sehr gut getroffen. Lediglich
bei den trockenen Betriebspunkt mit 30% relativer Feuchte konnten die Messungen nur
qualitativ wiedergegeben werden.

Abbildung 7 zeigt die die Reaktion des Modells auf verschiedene Spannungszyklen. Es konnte
hierbei nicht die gleiche Vorhersagegute wie bei der Temperatur und Feuchtevariation erzielt
werden, jedoch immer noch eine gute qualitative Ubereinstimmung mit den experimentellen
Daten.
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Abbildung 7: Vergleich zwischen gemessenen [3] und simulierten ECSA-Reduktionen fiir
verschiedene Spannungszyklen (links) und die prozentuale Differenz zwischen den TW

0.9 Vund SW 09 V Zyklus (rechts)

In Abbildung 4 sind die Ergebnisse eines Validierungsfalls bei hdherem Druck dargestellt.
Hierbei wurde das von Kneer et al. [7] beschriebene Setup untersucht. Es konnte eine gute
Ubereinstimmung zwischen den simulierten und die experimentell ermittelte Reduktion der
normalisierten Stromdichte Gber 300 Stunden erzielt werden.

Simulation
L Experiment

80

70

Voltage (V)
60 nqsl——
0.775
50 |
0.6

40 0 4

Operating Current Density Normalized (%)

1 2 3
Time (s)

30+
0 50 100 150 200 250 300 350
Time (h)

Abbildung 8: Vergleich zwischen gemessenen [7] und simulierten ECSA-Reduktion fiir
Spannungsspriinge bei 2.7 bar an der Anode und 2.5 bar an der Kathode, 90°C und
100% relativer Feuchte.
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1.1.5 AP 7.5 Implementierung der erweiterten Schadigungsmodelle

Das bestehende Modell fir die Membran-Elektroden-Anordnung wurde um weitere Features
erweitert. Diese ermdglichen eine flexiblere Berticksichtigung unterschiedlicher Schichtdicken
und Materialeigenschaften sowohl auf der Anoden- als auch auf der Kathodenseite. Das
Modellprinzip ist in Abbildung 9 dargestellt:
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Abbildung 9: Erweiterte Wassertransportmodell flir Brennstoffzellen-Performancemodell

Die mogliche Asymmetrie an der MEA und die Madglichkeit, mehrere Schichten zu
bertcksichtigen, ermoglichen somit eine noch detailliertere Betrachtung des Transports von
flussigem Wasser sowie der Befeuchtung der Membranschicht.

In der neuen Implementierung kann das Modell damit ein noch umfassenderes Verstandnis
fur das MEA-Verhalten unter verschiedenen Betriebsbedingungen liefern und genauere
Vorhersagen der Zellleistung ermdglichen.

1.1.6 AP 7.6 Validierung des Grundmodells anhand ATC-Zelle

Da aufgrund von Verzégerungen im Projekt noch nicht ausreichend Daten fir die ATC-Zelle
vorlagen wurden bisher lediglich vorarbeiten wie Aufbereitung der Geometriedaten fur die
Vernetzung und Studien zur Vernetzungsstrategie durchgefihrt.

Um die notwendige Modellvalidierung durchflihren zu kénnen und Verzégerungen im Projekt
zu reduzieren wurden gleichwertige Untersuchungen an der segmentierten Zellhardware von
S++  (Deutschland) mit der kommerzielle  Polymerelektrolyt-Brennstoffzellen-
Membranelektrode vom Typ CCM-H25-N212 von Quintech (Deutschland), vgl. Abschluss-
bericht FC-CAT AP 8.8, durchgeflhrt.

10



TFC-RAT

03EW0011C
VERBUNDVORHABEN FC-RAT Seite 11 von 25
Abschlussbericht

AVL Deutschland GmbH
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Abbildung 10: Vergleich zwischen gemessenen und simulierten Polarisationskurven fiir den
Referenzfall (Reference), einen Betriebspunkt mit erhbhter Temperatur (Temp. 90) und
reduzierte relative Feuchte (Humd. 50). Linien reprdsentieren die Simulation, Symbole die
Messung.

In Abbildung 3 sind exemplarisch die Polarisationskurve der ungealterten Zelle und in
Abbildung 11 die Gegenulberstellung der experimentell und numerisch ermittelten Strom-
dichteverteilung fir drei Betriebspunkte dargestellt. Hierbei zeigt sich eine gute Uber-
einstimmung zwischen Experiment und Simulation.

REF T90 RH50
Experiment Simulation Simulation Experiment Simulation Simulation Experiment Simulation Simulation
(10x10) (fine) (10x 10) (fine) (10x10) (fine)

Current density / A cm?

0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9 1.0
Abbildung 11: Stromdichteverteilung in Simulation und Experiment

1.1.7 AP 7.7 Validierung der verbesserten Degradationsmodelle anhand ATC-Zelle

Da aufgrund von Verzoégerungen im Projekt noch nicht ausreichend Daten fir die ATC-Zelle
vorlagen wurden bisher lediglich vorarbeiten wie Aufbereitung der Geometriedaten flr die
Vernetzung und Studien zur Vernetzungsstrategie durchgefihrt.

Um die notwendige Modellvalidierung durchflihren zu kénnen und Verzégerungen im Projekt
zu reduzieren wurden gleichwertige Untersuchungen an der segmentierten Zellhardware von
S++ (Deutschland) mit der kommerzielle Polymerelektrolyt-Brennstoffzellen-Membran-
elektrode vom Typ CCM-H25-N212 von Quintech (Deutschland), vgl. 5. Zwischenbericht FC-
CAT AP 8.8, durchgefuhrt.

11



03EW0011C
VERBUNDVORHABEN FC-RAT Seite 12 von 25
Abschlussbericht

AVL Deutschland GmbH

Hierbei wird die Zelle fir drei unterschiedliche Betriebspunkte fir je 50h (30000 Zyklen)
gealtert. Hierbei kommt das im Abschnitt 1.1.4 beschriebene Verfahren zum Einsatz.

100
| = REF (RH=100%, T =80 °C)
95 = T90 (RH=100%, T =90 °C)
= RH50(RH= 50 %, T =80 °C)

90
85 |
80 |
75|
70
65|
60 |

ECSA normalized (%)

551
50
451

405[.) 5 10... 15. 20.. 25...30...3.5 4.0. .45 ..5.0.
Time (h)
Abbildung 12: Vergleich zwischen gemessenen und simulierten ECSA-Reduktionen fiir

verschiedene Betriebspunkte (iber der Zeit

Abbildung 13 zeigt die berechneten und gemessenen Polarisationskurven fir die frischen und
gealterten Zellen, wiederum flr drei Betriebspunkte dargestellt. Wie erwartet fuhrt die héhere
Temperatur zu einem grofReren Leistungsverlust, wahrend die niedrigere Luftfeuchtigkeit zu
geringeren Verlusten fuhrt. Die Zunahme der negativen Steigung der Kurve der gealterten
Zelle im Vergleich zur frischen Zelle ist héchstwahrscheinlich auf die Verringerung der
lonenleitfahigkeit im CL zurtickzufihren.

Abgesehen von geringfligigen Abweichungen im Niederspannungsbereich wird die Leistung
der degradierten Zelle mit hoher Genauigkeit vorhergesagt.

10 REF (RH =100 %, T = 80 °C) T90 (RH=100%, T=90°C) RH50 (RH =50 %, T = 80 °C) 10
7 —#— Fresh cell —&— Fresh cell —#— Fresh cell ’
seeeee Aged cell seeee Aged cell se@ee Aged cell

Voltage /V
=)
it
— &
) &= >

=4
IU\
Voltage /V

=
in
————t
= o
in o

<
i
—_
<
=

T e A T o P S e AT I
00 01 02 03 04 05 06 07 08 09 1000 01 02 03 04 05 06 07 08 09 1000 01 02 03 04 05 06 07 08 09 1.0
Average current density / A cm? Average current density / A cm™ Average current density / A cm?

Abbildung 13: Gegendiiberstellung von berechneten und gemessenen Polarisationskurven
fir die frischen und gealterten Zellen bei den untersuchten Betriebszusténden

1.1.8 AP 7.8 Implementierung der erweiterten Reaktionsmodelle

Das chemische Degradationsmodell fiur die Katalysatordomane greift auf ein
Reaktionsnetzwerk zurtick und berlcksichtigt die folgenden in Abbildung 14 dargestellten
Elementarvorgange:
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Membrane 4 Pt diffusion
|
lonomer Pt2+ Pt dissolution

and redeposition

'dPtt' Carbon /II Pt \t
oxidation v\c‘orrosion agE omeratjon
ad \ /
Carbon support Carbon oxidation

Abbildung 14: Beriicksichtigte Elementarreaktionen im Schédigungsmodell

Hierbei fungieren als Precursorreaktionen die Kohlenstofftragerkorrosion und die Platin-
Oxidation. Die Kohlenstofftragerkorrosion katalysiert den Ablése- und den Agglomerations-
vorgang von Platinpartikeln. Die durch den Oxidationsvorgang erzeugten Pt?*-lonen werden in
der lonomermatrix aufgeldst und kénnen anschlieend in die Membranschicht diffundieren.
Als Ergebnis sinkt die Anzahl der katalytisch aktiven Platinpartikel, ebenso verandert sich die
GroRenverteilung der Partikel. Dies wirkt sich negativ auf die Aktivitat des Katalysators aus.
Zwischen dem Brennstoffzellen-Performancemodell und dem Schadigungsmodell findet die
Kopplung zeitlich und eindimensional raumlich aufgeldst statt: zu jedem Simulationszeitschritt
wird der lokale Zustand im MEA fir jedes diskrete Element, darunter die Wasserstoff-
konzentration im anodenseitigen Katalysator, an das Schadigungsmodell Gbermittelt und die
resultierende  Reduzierung der elektrochemisch  aktiven Oberflaiche an das
Performancemodell zurtickibermittelt.

Dieser Aufbau wurde in den Quellcode von AVL CRUISE M implementiert und soll im nachsten
Schritt hinsichtlich der Modellgtite bewertet werden.

1.1.9 AP 7.9 Implementierung der erweiterten Transportmodelle

Ein transientes und eindimensional aufgeldstes Wassertransportmodell wurde im CRUISE M
Quellcode implementiert. Das Modellprinzip ist in Abbildung 9 dargestellt:

a b
Membrane Non-frozen || (3.1) q Frozen
Membrane Water Membrane Water
cL C Frozen
» Liquid Frozen
(1) (3.2)
|(2.1)
d

el -

1(2.2)

Abbildung 15: Wassertransportmodell fiir Brennstoffzellen-Performancemodell
Der Wassergehalt wird in jedem diskreten Element fur Membran-, Katalysator- und
Gasdiffusionsschichtdomane ermittelt, wobei Transportphanomene zwischen den Domanen
und Phasenubergang innerhalb einer Domane berlcksichtigt werden.
Steigende Wassermenge in der Membran beeinflusst die ionische Leitfahigkeit der Membran
auf positiver Weise, wohingegen die Anwesenheit von flissigem Wasser und Eis sowohl in
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der Katalysatorschicht als auch der Gasdiffusionsschicht den diffusiven Stofftransport
behindern.

Dieser Aufbau wurde in den Quellcode von AVL CRUISE M implementiert und soll im nachsten
Schritt hinsichtlich der Modellguite bewertet werden.

1.1.10 AP 7.10 Detaillierte Validierung des Leistungs- und des Alterungsmodells

Fur die Leistungsvalidierung wurde das Verhalten anhand eines Brennstoffzellenstapels im
industriellen Malistab untersucht. Fir die Modellparametrierung wurden Konstruktions- und
Betriebsdaten des tatsachlichen Systems, wie z. B. geometrische Abmessungen,
Materialeigenschaften und Betriebsbedingungen herangezogen. Diese Daten werden dann
verwendet, um ein mathematisches Modell zu entwickeln, das das Verhalten des tatsachlichen
Systems nachbildet. Das Modell wird anhand von experimentellen Daten kalibriert, die aus
dem tatsadchlichen System gewonnen wurden, wie z. B. Spannungs-/Stromkurven und
Wasserbilanzmessungen. Die Validierung des Modells erfolgt anschlieliend durch den
Vergleich der Simulationsergebnisse mit den experimentellen Daten eines transienten
Leistungszyklus mit dem Ziel, das MaR der Ubereinstimmung zwischen den beiden zu
bewerten. Der Validierungsprozess kann die Anpassung von Modellparametern oder
Annahmen beinhalten, um die Genauigkeit der Simulationsergebnisse zu verbessern.

Fuel cell system model

1
=

R

CN)
Fuel cell stack

Abbildung 16: Kalibrierungs- und Validierungsmodellsetup in CRUISE™ M

Auf der Alterungsmodellierungsseite wurde zur Vorbereitung der Validierung ein
Kalibrierungsworkflow entwickelt, um das mechanistische Alterungsmodell und das
elektrochemische  Brennstoffzellenstapel-Leistungsmodell zu  konfigurieren.  Dieser
Arbeitsablauf zielt darauf ab, ein Simulationsergebnis zu erzielen, das mit den gemessenen
Daten Ubereinstimmt, insbesondere im Hinblick auf den Verlust der Stromdichte, die als
primare MessgroRRe fir die Quantifizierung des chemischen Aktivitatsverlusts dienen. Erste
Vergleiche zwischen den gemessenen und simulierten Daten haben zufriedenstellende
Ergebnisse erbracht. Der Kalibrierungsworkflow wird weiter verfeinert und getestet, sobald ein
Validierungsdatensatz verflgbar ist.
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Abbildung 17: Referenz-Simulation-Abgleich von Verlust der Stromdichte als Folge der
Degradation

1.1.11 AP 7.11 3D-Modellierung ,,02 Starvation“ wiahrend des Abschaltvorgangs

Im Normalbetrieb der PEM-Brennstoffzelle wird an der Anode Wasserstoff fur die
Wasserstoffoxidationsreaktion und an der  Kathode Sauerstoff ~ fur  die
Sauerstoffreduktionsreaktion zugefiihrt. Dabei werden Strom und Wasser erzeugt. Unter der
Bedingung von Luftmangel fur die Reduktionsreaktion, sinkt das Kathodenpotenzial. Unter
extremen Bedingungen wird die Sauerstoffreduktionsreaktion durch die
Wasserstoffentwicklungsreaktion ersetzt und Wasserstoff wird auf der Kathodenseite erzeugt

[8]. Abbildung 18 zeigt einen schematischen Vergleich zwischen dem Normalbetrieb und der
Luftmangelreaktion.

(a) Regulroperation (b) A ir starvation
E.q= 0.7V,1= 1 A/cn ? E,.;~-0.02~0.02V, I= 1 A /cm 2

B, ~-0.02~0.02 V

An:H, =2H* + 2e- An:H, —2H* + 2e-

Ca:2H* + 2e™+ 1/20, =H,0 Ca:2H* + 2e—H,
Abbildung 18: Schematische Darstellung der Reaktion der Zelle bei normalem Betrieb; (b)
Schematische Darstellung des Zellbetriebs wéhrend einer vollstdndigen Luftverarmung [8]

Die Verknappung kann lokal oder vollstandig sein und ist in der meisten Situation auf folgende
Grunde zuruckzufuhren: ungleichmalige Verteilung der Reaktanten im Stromungsfeld,
dynamische Belastungen und/oder plétzliche An- und Abfahrvorgange, nicht optimales
stoéchiometrisches Verhaltnis zwischen eingesetztem Brennstoff und Oxidationsmittel,
Probleme beim Wassermanagement, Versagen der Kompressorsteuerung und
Wasserstoffiibergang aufgrund von MEA-Degradation [9]. Erkennbar ist dies an einem starken
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Abfall der Zellenspannung, der in schwerwiegenden Fallen eine heille Stelle auf der
Oberflache einer Membranzelle verursachen kann. In dieser Arbeit werden die Regulierung
des Sauerstoffverhaltnisses in der Kathode und ihre Auswirkungen in Bezug auf die
sogenannte Starvation untersucht.

1.1.11.1. Aufbau der Simulation

Um die Auswirkungen des Sauerstoffverhaltnisses zu verstehen, wurde eine
Sensitivitdtsanalyse fir eine Zelle mit einem geraden Kanal und einer aktiven Flache von 50
mm? durchgefihrt, wie in Abbildung 19 dargestellt. Das Berechnungsnetz besteht aus
Kathodenkanal, Anodenkanal, Gasdiffusionsschichten, Katalysatorschichten und der
Membran. Die Lage der Kanalein- und auslasse weist auf eine Gegenstromkonfiguration hin.
Das Berechnungsnetz enthalt 28.500 hexaedrische Berechnungselemente.

| Kathodeneinlass |

= Strémungskanéle
B Gasdiffusionsschichten
m Katalysatorschichten

Membrane
Abbildung 19: Geometrie der in der vorliegenden Arbeit verwendeten Einzelkanal-
Brennstoffzelle

In Tabelle 1 sind die Randbedingungen und Betriebsbedingungen aufgefiihrt. Die Berechnung
mit diesen Werten wurde als Referenz definiert und die folgenden Simulationen wurden unter
Variation des stdchiometrischen Sauerstoffverhaltnisses vom Uberschussniveau, das einen
ordnungsgemalien Betrieb gewahrleistet, bis zur stéchiometrischen Definition durchgefihrt.
Insgesamt wurden 7 Falle in FIRE M [2] analysiert. Die Berechnungszeit fur einen Fall betragt
etwa 3 Stunden mit 20 CPUs fir 8 Lastpunkte.

Tabelle 1: Randbedingungen und Betriebsbedingungen

Beschreibung Wert
Zelltemperatur 80 °C
Elektrischer Zellspannung 0,25V -0,95V
Zustand
Kathode Relative 0,30
Luftfeuchtigkeit
Stochiometrie 1,50
Auslassdruck 2,30 bar
Anode Relative 0,50
Luftfeuchtigkeit
Stdchiometrie 1,30
Auslassdruck 2,50 bar
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1.1.11.2. Der Einfluss der Regulierung des stochiometrischen Sauerstoffverhailt-
nisses

Die berechneten Polarisationskurven sind in Abbildung 20 dargestellt. Die Unterschiede in der
Brennstoffzellenleistung zwischen den Fallen beruhen hauptsachlich auf Aspekten im
Zusammenhang mit der Sauerstoffversorgung und dem Sauerstofftransport. In den Fallen, mit
einem stochiometrischen Verhaltnis vom Referenzverhaltnis (1,5) bis zu einem ahnlichen wie
beim Wasserstoffverhaltnis (1,3), wird der Leistungsverlust hauptsachlich durch den Verlust
durch den Massentransport bei hoher Stromdichte (Konzentrationsverlust) dominiert.
Unterhalb 1,3 verlangsamt sich die Sauerstoffreduktionsreaktion an der Kathode stérker, was
zu einem erheblichen Leistungsabfall fuhrt. Der ohmsche Verlust und der
Konzentrationsverlust nehmen bis zum vélligen Stillstand deutlich zu, wie aus der
orangefarbenen Kurve hervorgeht (stdchiometrisches Verhaltnis gleich 1,00).

1.04
] —=a—  Reference_Stoic,Ratio_1.50
? Stoic.Ratio 1.40

] — 02
0.9+ O
] — 025t

0.8

0.7

0.6
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0.5
0.4

0.3

0.2 : v T v T v T v T v T v T L 1
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 1.2 1.4
Current Density (A /cm?)

Abbildung 20: Polarisationskurve fiir verschiedene stéchiometrische Sauerstoffverhéltnisse
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Abbildung 21: Leistungskurve fiir verschiedene stéchiometrische Sauerstoffverhéltnisse

Erganzend dazu ist in Abbildung 21 die Leistungskurve dargestellt. In allen Kurven ist die
maximale Leistung im Arbeitspunkt von 0,45 V zu erkennen. Ahnlich wie bei den
Polarisationskurven ist der Leistungsabfall zwischen den Kurven bis zu einem
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stochiometrischen Verhaltnis von 1,3 (blaue Kurve) geringer. Unterhalb dieses Wertes
verschlechtert sich die Leistung mit jeder Verringerung des stdchiometrischen Verhaltnisses
um 0,1 deutlich starker.

Reference O, Stoic. Ratio 1.50 O, Stoic. Ratio 1.40 O, Stoic. Ratio 1.30

. D \\'

= / o= ~J

£

3 _
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O, Stoic. Ratio 1.20 O, Stoic. Ratio 1.10 O, Stoic. Ratio 1.05

o= e /,»- ,,/'
>/ /’ /l
Species: O, Mole Fraction

m Top
K\ !

Botto

0.00 0.03 0.06 0.09 0.12

Abbildung 22: Verteilung der Sauerstoffmolfraktion mit Iso-Linie in der
Kathodenkatalysatorschicht neben der GDL (oben) und der Membran (unten) bei 0,45 V
(maximale Leistung)

Von Abbildung 22 bis Abbildung 24 sind die 3D-Simulationsergebnisse fur eine
Betriebsspannung von 0,45 V dargestellt. Die Ergebnisse des stdchiometrischen
Verhaltnisses von 1,00 wurden bei dieser Analyse nicht berticksichtigt, da die Zelle bei dieser
Konzentration véllig funktionsunfahig war. AuRerdem wurden die 3D-Ergebnisse zur besseren

Visualisierung skaliert und geben einen tieferen Einblick in das Zellverhalten.
Reference O, Stoic. Ratio 1.50 0, Stoic. Ratio 1.40 0, Stoic. Ratio 1.30

will

-
[ —
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Abbildung 23: Verteilung des Wassermolekularanteils in der Kathodenkatalysatorschicht
neben der GDL (oben) und der Membran (unten) bei 0,45 V (maximale Leistung)

Abbildung 22 zeigt die Verteilung des Sauerstoffmolanteils mit der entsprechenden Iso-Linie
in der Kathodenkatalysatorschicht (CCL). Das obere Bild fir jedes der Verhaltnisse zeigt die
Verteilung auf der CCL-Seite neben der Gasverteilungsschicht und das untere Bild fir jedes
der Verhaltnisse die CCL-Seite neben der Membran. In allen Bildern ist der Sauerstofffluss
von rechts (Einlassposition) nach links (Auslassposition) gerichtet. Die Verringerung des
stochiometrischen Verhaltnisses fuhrt zu einer fortschreitenden Verringerung der
Sauerstoffverteilungsflache. Bei Verhaltnissen unterhalb 1,3 ist die Zelle bei niedrigem
stéchiometrischem Verhaltnis von der Mitte bis zum Auslass sauerstoffarm.
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Erganzend dazu kann die Auswirkung von Sauerstoffmangel auf das Vorhandensein von
Wasser in der CCL betrachtet werden, wie in Abbildung 23 dargestellt.

Aufgrund der Oxidations- und Reduktionsreaktionen bildet sich Wasser in der CCL, was ein
guter Indikator fir die Reaktionsgeschwindigkeit der Zelle ist. In geringer Entfernung vom
Einlass weist die Wasserkonzentration einen hoheren Wert auf und breitet sich in der Zelle bis
zum Auslass im Referenzfall aus.

Das Vorhandensein von Wasser wird mit der Verringerung des stdchiometrischen
Verhaltnisses ebenfalls reduziert. Bei einem stochiometrischen O2-Verhaltnis von 1,05
verringern sich die Wassermolekilanteile betrachtlich, wobei in der Nahe des Einlasses ein
kleiner aktiver Bereich vorhanden ist.

Reference O, Stoic. Ratio 1.50 O, Stoic. Ratio 1.40 O, Stoic. Ratio 1.30
lg,v' — : - . -
[T e —— - — .
gn—* : _— — 'F ) .V
£ e - -
O, Stoic. Ratio 1.20 02 Stoic. Ratio 1.10 O, Stoic. Ratio 1.05

5. . -
Fh
g
4= -
8 : L ' ‘ - ‘
Ionic Current Density [A/cm?2]
B ] [ [
0.02 0.49 0.96 1.43 1.90

Abbildung 24: Verteilung der lonenstromdichte neben der Kathodenkatalysatorschicht (oben)
und der Anodenkatalysatorschicht (unten) bei 0,45 V (maximale Leistung)

Abbildung 24 stellt die Verteilung der lonenstromdichte dar. Das obere Bild zeigt die Verteilung
auf der Membranseite neben dem CCL und das wuntere Bild neben der
Anodenkatalysatorschicht. Die maximale Dichte befindet sich in der Nahe des Einlasses und
breitet sich entlang des Kanals entsprechend dem Sauerstoffzugang aus. Die Region der
hohen Dichte, deren Flache sich mit dem Absinken des stochiometrischen Verhaltnisses
ebenfalls reduziert, verursachen eine Stromreduzierung die im direkten Zusammenhang mit
der Sauerstoffverfligbarkeit steht. Hervorzuheben ist die Ahnlichkeit zwischen Bereichen mit
hoher Sauerstoffkonzentration (Abbildung 22) und der hohen Stromdichte der Membran

(Abbildung 24).

1.1.12 AP 7.12 Untersuchung des ,,Starvation* Verhaltens liber Shutdown Manévern

Im vergangenen Berichtszeitraum wurde erfolgreich das Kathodensystemmodell aufgebaut,
um die luftseitige Mediumversorgung darzustellen. Dies schlie3t die Darstellung der wichtigen
Hauptaggregate, Kompressor und Befeuchter, mit ein. Kinftig kdbnnten Feinabstimmungen
und Kalibrierungen einzelner Komponenten mit dem aufgebauten Modell aus Ausgangsbasis
durchgeflhrt werden, vorausgesetzt, entsprechende Referenzdaten sind verflgbar.
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Abbildung 25: Modell des Kathodensystems in CRUISE™ M

Dabei haben vergangene Studien fur Kathodensystemmodelle gleichen Umfangs und gleicher
Komplexitat eine Genauigkeit von durchschnittlich 1,5% Fehlerabweichung Uber transiente
Performancezyklen aufgezeigt. Dabei wird verdeutlicht, dass prazise Ergebnisse unter
verschiedenen Betriebsbedingungen angestrebt werden. Die ndchsten Schritte werden darauf
abzielen, diese Ergebnisse weiter zu verfeinern und zu validieren, um die Gesamtleistung und
Effizienz des Kathodensystems zu optimieren.
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Abbildung 26: Integriertes Systemmodell mit Kathode und Brennstoffzellenstapel in
CRUISE™ M

Die Integration des Kathodenmodells mit dem zuvor entwickelten Stackmodell zu einem
umfassenden Systemmodell ermdglicht es, das Zusammenwirken zwischen den
Betriebsweisen des Stacks, den Nebenaggregaten und dem Zustand des Gasmediums direkt
zu veranschaulichen und zu analysieren.

Hinsichtlich der Sensitivitat der Performance- und Degradationsberechnungen in Bezug auf
den Sauerstoffgehalt im Gas werden die Mechanismen im Katalysator und in der Membran
detailliert betrachtet. Diese Reaktionen sind Teil komplexer Netzwerke, deren Verstandnis
essenziell fur die Optimierung der Elektrochemie und der Langzeitstabilitat des Systems ist.
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Auf Seiten des Performancemodells beeinflusst die Sauerstoffkonzentration die Verlustanteile
infolge des Aktivierungsverlusts und des Transportverlusts.

Der Aktivierungsverlust ist dabei durch folgende GesetzmaRigkeit im Performancemodell
beschrieben und berucksichtigt die Sauerstoffkonzentration auf der Kathodenseite wie folgt:

kg T i+ i§ B 1 1
ot = —B—C . arcsinh( - HyTco ~ekpT - ——- —) (1)
e Z 2-Cqer- V(Cl/f,ACL) 1/X02 w/XHZO

Der Transportverlust wird durch die Grenzstromdichte bestimmt, letztere wird wie folgt
berechnet und berticksichtigt ebenfalls die Sauerstoffkonzentration auf der Kathodenseite:

if = C§ Depo, Coy Z°F - felcyrer) RE gc(cyrep) " Rép (2)

Erste Simulationen mit variabler Sauerstoffkonzentration weisen qualitativ plausible
Korrelationen zwischen Spannungskurvenevolution und Sauerstoffkonzentration auf (siehe
Abbildung 27). Eine quantitative Evaluierung der Modellgite wird angestrebt, sobald
Referenzdaten vorliegen.
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Abbildung 27: Einfluss der Sauerstoffverarmung auf der Kathodeneinlassseite auf die
Polarisationskurve in der Simulation

Die Sensitivitat der Degradationsberechnung im Katalysator wird durch Carbon-Korrosion und
Pt-Oxidation beeinflusst, was zu einer Abnahme der Konzentration aktiver Zentren fiihrt und
letztendlich die Katalysatorfunktion beeintrachtigt.

Die Sensitivitat der Degradationsberechnung in der Membran wird durch Peroxidbildung, Pt-
Diffusion und OH-Radikale beeinflusst, was zu einem Abbau der Membran fiihren kann.
Derzeit werden die Randbedingungen fiir die zu untersuchende Degradationsphase noch
festgelegt. Nach diesem Schritt wird eine qualitative Untersuchung zur Sensitivitat der Alterung
bzgl. Sauerstoffkonzentration in der Kathode durchgefihrt und bei Verfugbarkeit von
Referenzdaten eine quantitative Analyse durchgefuhrt.
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Abbildung 28: Degradationsreaktionen mit Sauerstoffbeteiligung im
Membrandegradationsmodell

1.2. Schlussfolgerungen

Das Ziel des Vorhabens war die Analyse und quantitative Beschreibung der funktionalen
Schichten mit neuen Materialien durch experimentelle ex-situ und in-situ Charakterisierung,
sowie die Entwicklung neuer Modelle (1D, 2D) zur Beschreibung der dynamischen Prozesse
in diesen neuen Strukturen/Schichten bzw. die Erweiterung eines bestehenden stationaren
3D-Modells flir eine verbesserte realitatsnahe Abbildung der stattfindenden Prozesse, im
Besonderen die der Alterungsprozesse im Betrieb.

Teilaufgabe der AVL Deutschland GmbH war hierbei die Entwicklung und Erprobung der
industriell einsetzbaren Alterungsmodellen und damit die Verbesserung und Ertlichtigung der
Simulationsmethoden zur Brennstoffzellenentwicklung, basierend auf dem Simulations-
werkzeugen AVL FIRE® M und CRUISE® M. Durch die signifikanten Erweiterungen der
Degradationsmodellierung konnte die Genauigkeit der Simulationsmethode entscheidend
verbessert werden. Dies wurde auch durch die im Projekt durchgefihrten Validierungs-
rechnungen anhand experimenteller Untersuchungen bestatigt.

2. Anschlussfiahigkeit
2.1. Verwertbarkeit
2.1.1 Wissenschaftliche Verwertung

Die Analyse der und quantitative Beschreibung der funktionalen Schichten mit neuen Material-
ien und im Wissensaufbau zur Charakterisierung und Modellierung von Degradations-
prozessen hat bereits zu Projektlaufzeit zu einer wissenschaftlichen Verwertung gefuhrt.
Neben Verodffentlichungen des ISE zu experimentellen Untersuchungen zur Alterung und
nachfolgender Charakterisierung von Elektroden [10] sowie Analysen zu den Start-up und
Shut-Down (SUSD) Prozessen in der ISE ATC-Zelle [11] konnten auch bereits erste
Ergebnisse des im Rahmen des FC RAT Projekts entwickelten Simulationsmodelle und die
dazugehdrigen Simulationsmethoden bei Fachtagungen vorgestellt werden.

2.1.2 Nutzung und Verwertung

Die im Rahmen des FC RAT Projekts entwickelten Simulationsmodelle und die dazugehérigen
Simulationsmethoden dienen der Erweiterung der Modellierungsqualitat des CFD-Codes AVL
FIRE® M und AVL CRUISE® M fur die Entwicklung von Brennstoffzellen. Im Rahmen des
Projekts wurden diese Modelle und Methoden weiterentwickelt und anhand experimenteller
Daten verifiziert. Die entwickelten Modelle und Methoden kdnnen so bei der Entwicklung von
PEM Brennstoffzellensystemen eingesetzt werden. Ein Teil der entwickelten Neuerungen
werden mit zuklnftigen Versionen von AVL FIRE® M und AVL CRUISE® M einsetzbar sein
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und koénnen zusammen mit den AVL-Simulationswerkzeugen vermarktet werden. Ein
Markterfolg dieser Entwicklungen ist demnach mittelfristig moglich. Die im Projekt
gewonnenen Erfahrungen bei der Simulation der komplexen Strémungs- und chemischen
Prozesse in PEM-Brennstoffzellen kdnnen von der AVL Deutschland auch bei Dienst-
leistungsprojekten genutzt werden. Der unmittelbare Nutzen fir AVL Deutschland besteht
darin, die bei der Entwicklung derartiger Technologien gewonnene Kompetenz Uber
kommerzielle Simulationsdienstleistungen zu vermarkten.

2.2. Veroffentlichungen aus dem FC RAT-Projekt
Im Rahmen des Projekts entstanden folgende Veroffentlichungen:

[10] P. Schneider et al., “Impact of Platinum Loading and Layer Thickness on Cathode
Catalyst Degradation in PEM Fuel Cells”, Journal of The Electrochemical Society,
Volume 170, (2), 2023

[11]Y. Hou et. al., ,An experimental and numerical study of spatial and temporal catalyst
degradation during start-up and shut-down of PEM fuel cells®, Journal of Power Sources,
Volume 591, 30 January 2024

Fur 2025 sind weitere Veroffentlichungen der Ergebnisse des Projekits und Beitrage auf
Fachtagungen und Workshops geplant.

3. Zusammenfassung
Das FC RAT Projekt ist weitestgehend nach der urspringlich Arbeits-, Zeit- und

Kostenplanung gelaufen. Durch die enge Zusammenarbeit zwischen Industrie-, und
Hochschulpartnern hat das Projekt die meisten Projektziele erfolgreich erreicht.
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