Abschlussbericht
fur das Verbundvorhaben

FC-CAT FUEL CELL CFD AND THROUGH-PLANE MODELLING

Zuwendungs-Empfanger: Forderkennzeichen:

03SF0579C
AVL Deutschland GmbH
Peter-Sander-Strale 32
55252 Mainz-Kastel

Vorhabensbezeichnung:

FC-CAT FUEL CELL CFD AND THROUGH-PLANE MODELLING

Laufzeit des Vorhabens:

01.07.2019 - 30.06.2024

Berichtszeitraum:

01.07.2019 - 30.06.2024

Autor: Dr.-Ing. Rainer Fiereder, M.Sc. Michael Reichl,
M.Sc. Gabriela Vaz, M.Sc. Boyu Yang

Die Verantwortung fur den Inhalt dieser Veroffentlichung liegt beim Autor.

GEFORDERT VOM

% Bundesministerium
7 fiir Bildung

und Forschung



-5 03SF0579C
—~ ' /-

FC-CAT .- -~
VRN :
- ) VERBUNDVORHABEN FC-CAT Seite 2 von 35

=9 Abschlussbericht

AVL Deutschland GmbH

Inhaltsverzeichnis

BLh =T

N —

i G I G G G G G G G
AN AN OO NOOUORWN A
WN 2O

>®(ﬂ.hwwwwwI\J_\_\_\_\_\_\_\_\_\_\_\_\_\_\_\:NNN_L_\_L_L_\__

W4 o 1=y e o | PP 3
AUFGabENSTEIIUNG ... 3
10} 11 Z= o o P 3
Gesamtziel des VOrhabens ...........oooviviiiiiiiiiiiiiieeeeeeeeeeeeeeeeeeee e 4
Voraussetzungen des Vorhabens. ... 4
Planung und Ablauf des Vorhabens, Zusammenarbeit mit anderen Stellen ............ 4
Stand von Wissenschaft und TechniK................euuiiiiiiiiiiiiis 5
Stand der Wissenschaft und TechniK ............oooiiiiiiii e 5
Abgrenzung zu anderen laufenden Forschungsvorhaben ............ccccccciieiiiiienceennes 6
RS T= T ] =T T o 7
Ergebnisse ... ... 7
AP 8 - Entwicklung 3D-CFD-Simulation.............coooooioiiie 7
AP 8.1 Theoretische Beschreibung vom PEM-BZ-Modell in AVL FIRE ................... 7
AP 8.2 Einarbeitung in Messmethoden............ccooooii i, 8
AP 8.3 Analyse des 1D-Through-Plane Modells............ccoooeiiii, 9
AP 8.4 Analyse des 2D-Along-The-Channel Modells............ccccooooiiiiiiiiieiiiieinnnnin, 10
AP 8.5 Schnittstelle flir Modellkopplung ..........couiieiiiiiiicce e, 10
AP 8.6 Implementierung von 1D-Through-Plane Modell in AVL CRUISE M ........... 10
AP 8.7 Implementierung 2D-Along-the-Channel Modell in AVL CRUISE M............. 11
AP 8.8 Validierung des verbesserten CFD-Modells in AVL FIRE ....................ooe. 11
AP 8.9 Methodenentwicklung fur das verbesserte CFD-Modell in AVL................... 23
AP 8.10 Erweiterung der AVL FIRE Materialdatenbank PDB ...........cccccccoiiiiinnineie. 29
AP 8.11 Implementierung 3D-Modell In FIRE ..o, 30
AP 8.12 Knowledge-Transfer und Support flir AVL FIRE ...........coooiiiiiiiiiiii, 30
AP 8.13 Methodenentwicklung flr einen kombinierten 1D-3D Workflow................. 30
1ol o] (VI3 o [o =Ty U g To =T o TR 32
ANSChIUSSTANIGKEIL ... 33
RV = (o F= T = SR 33
Wissenschaftliche Verwertung ......... ... 33
NUtZUNG UNA VEIWEIUNG ... et e e e et e e e e e eeneees 33
Veroffentlichungen aus dem FC-CAT-Projekt.........ccoooeeeeiiiiiiiee 33
ZUSAMMENTASSUNG . ... 33
LiteraturverZeiChNis ....... .o 34
)= = o U] o o RPN 35
Verwendete ADKUIZUNGEN ........u i 35



03SF0579C
) < VERBUNDVORHABEN FC-CAT Seite 3 von 35
= Abschlussbericht

=

AVL Deutschland GmbH

I. Kurzbericht

1. Aufgabenstellung
1.1. Motivation

Die Mobilitat befindet sich in einem sehr dynamischen Wandlungsprozess hin zu emis-
sionsfreien, 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-
Hochdrucktanks, welche zu langen Reichweiten flihren, werden sich fir Langstrecken-
fahrzeuge, Busse, LKW etc. durchsetzen. So hat Korea 2019 eine Roadmap verdffentlicht, die
0,7 Mio. Brennstoffzellen-Fahrzeuge bis zum Jahr 2025 vorsieht und 6,2 Mio. bis zum Jahr
2040. Japan plant 20.000 Fahrzeuge bis zum Olympia-Jahr 2020 und China wird 1.000
Wasserstoff-Tankstellen bis zum Jahr 2030 bauen.

Inzwischen sind mit dem Daimler GLC, dem Toyota Mirai, Hyundai-Fahrzeugen ix35-fcell und
NEXO sowie dem Honda Clarity erste Kleinstserienfahrzeuge auf dem Markt. Alstom hat den
ersten Brennstoffzellen-Zug in Deutschland in Betrieb gebracht. Nikola und Hyundai kiindigen
kurzfristig Brennstoffzellen-LKW in der Schweiz an. Daimler, Solaris, Van Hool und Wright
entwickeln Brennstoffzellen-Busse

Abbildung 1: Toyota Mirai (Quelle: Toyota)
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1.2. Gesamtziel des Vorhabens

Die standige Weiterentwicklung neuer Materialien und Fabrikationsprozesse fiir die
Brennstoffzelle erhdhen sukzessive derer Leistungsdichten. Daraus resultieren neue
Herausforderungen fir den Betrieb der Brennstoffzellensysteme wie beispielsweise dem
Wasser- und Warmemanagement, welche mittels guter Modelle quantifiziert und abgebildet
werden konnen. Neue Materialien, veranderte Schichtstrukturen und neuartige Design-
moglichkeiten verursachen grundlegende Anderungen in den Transport- und elektro-
chemischen Eigenschaften der funktionalen Schichten, welche in diesem Projekt detailliert
untersucht werden soll.

Daher ist das Projektiziel 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 fir eine verbesserte realitdtsnahe Abbildung der stattfindenden Prozesse.

1.3. Voraussetzungen des Vorhabens

Im 7. Energieforschungsprogramm wird im Kapitel 6.1 Internationalisierungsstrategie der
Forschungspolitik auf die Bedeutung der internationalen Zusammenarbeit eingegangen. Das
hier beantragte Projekt steht in einer historischen Projektreihe mit den Vorhaben PEM-CaD,
GECKO und DEKADE, mit denen bereits eine zehnjahrige Zusammenarbeit der kanadischen
Brennstoffzellen-Wissenschaft begrindet wurde. Diese Zusammenarbeit und der
wissenschaftliche Austausch sollen fortgesetzt werden. Insbesondere die kanadischen
Wissenschaftler Marc Secanell, University of Alberta, und John Pharoa, Queens University,
forschen seit vielen Jahren an der Simulation von Brennstoffzellen. Beide sind dem hier
vorgestellten deutschen Konsortium seit langem bekannt und sollen regelmafig eingebunden
werden. Kanada ist eines der in Bezug auf die PEM-Brennstoffzelle fihrenden Lander mit dem
ehemaligen Tochterunternehmen AFCC von Daimler und Ford, dem neu in Vancouver
aufgebauten AVL-Standort, Ballard, Greenlight und Hydrogenics, sowie ionomr, um nur einige
Zu nennen.

Des Weiteren wird im 7. Energieforschungsprogramm in Kapitel 4.3 Systemintegration: Netze,
Speicher, Sektorkopplung auf die Transformation unseres Energiesystems hin-gewiesen,
welche eine Kopplung u.a. der Sektoren Strom mit der Mobilitat und auch der
Warmeversorgung erforderlich macht. In der Sektorenkopplung wird Wasserstoff eine
Schlusselrolle einnehmen als Langzeitspeicher. Zusammen mit der groRskaligen
Wasserstofferzeugung wird die Brennstoffzelle vor allem in der Mobilitat in die Umsetzung
kommen. Das hier vorgestellte Projekt wird zur Technologieentwicklung von Brennstoffzellen
wichtige Beitrage leisten

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
fortgefuhrt. Zudem wurden verschiedene themenspezifische Termine eingerichtet, welche in
kirzeren Abstanden stattfinden. Daruber 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
Zusammenarbeit mit den Projektpartnern stattgefunden.

Am 26.05.2025 fand das Projektabschlusstermin statt. Alle Industrie- und Hochschulpartnern
haben an dem Termin teilgenommen.
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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

Die Brennstoffzellentechnologie entwickelt sich stetig weiter. So gibt es Forschungsarbeiten
auf unterschiedlichen Gebieten, um die Leistungsfahigkeit und Langzeitstabilitat unter
gleichzeitiger Kostensenkung zu verbessern. Erfolgreich konnte in den letzten 10 Jahren bei-
spielsweise die Katalysatorbeladung halbiert, deren Aktivitat mittels Legierungskatalysatoren
verbessert und die protonenleitende Membran von 25 ym auf 8 ym reduziert werden. Als
verwendetes Elektrolytmaterial kommen immer mehr sogenannte ,short-side-chain“-lonomere
zum Einsatz, welche ein verandertes Wasseraufnahme-verhalten und somit veranderte
Protonenleitfahigkeit aufweisen. Die Dicke der Gasdiffusionsschicht liegt nur noch bei 50-70%
der Dicke von vor 10 Jahren.

Diese erfreulichen Entwicklungen von neuen Materialien fir die funktionalen Schichten
verbessern die Leistungsfahigkeit der Brennstoffzelle und verschieben somit die domi-
nierenden Verlustmechanismen auf bislang nicht limitierende Prozesse, welchen bis dato
keine Beachtung geschenkt wurde, bzw. deren mathematische Beschreibung und
Implementierung in bestehenden Modellen neu Uberdacht werden muss.

Zur Stromungssimulation in Brennstoffzellen existieren kommerzielle Produkte (AVL FIRE,
StarCCM+, Fluent Ansys) sowie Open-Source Software (OpenFOAM, OpenFCST). Damit
kénnen auf Zell- und Stackebene Stromungsgeschwindigkeiten, Gaskonzentrationen und
Warmemanagement betrachtet werden. Typischerweise werden diese Pro-gramme genutzt,
um neue Geometrien der Bipolarplatten zu evaluieren. Die kommerziell erhaltlichen Software-
Tools sind nicht dazu gedacht, eigene Modellierungsaspekte und funktionale Zusammen-
hange in das Modell einzuarbeiten. Multiphysics-Programme wie COMSOL bieten die
Mdglichkeit, selbst entwickelte Modelle mit den konventionellen Strémungsgleichungen zu
koppeln, um spezifische Brennstoffzellen-vorgange detaillierter zu simulieren. Der Léser von
COMSOL basiert allerdings - im Gegensatz zu den CFD-Programmen, welche auf dem Finite
Volumen Verfahren aufbauen - auf der Finiten Elemente Methode (FEM), welche fir
Simulationen auf Zell- und Stackebene aufgrund der hohen Anzahl notwendiger Knotenpunkte
sehr rechen- und speicherintensiv ist und somit eher ungeeignet.

Neben den kommerziellen CFD-Programmen gibt es Brennstoffzellen -Simulationstools wie
OpenFCST oder FastFC, welche Open-Source angeboten werden. Der Umgang dieser Tools
setzt jedoch Expertenwissen bzgl. der Brennstoffzellentechnologie, aber auch der
Computertechnologie voraus. Zudem wird FastFC seit langerem nicht mehr weiterentwickelt.

Zur Analyse von elektrochemischen Impedanzspektren werden bis heute in der Regel
Ersatzschaltbilder herangezogen, deren physikalische Interpretationen der einzelnen
Elemente nicht moglich ist. Inhomogenitaten innerhalb der Schichtdicken und in-plane Effekte
entlang des Gaskanals haben einen nicht-vernachldssigbaren Einfluss auf gemessene
Spektren, kénnen aber nur Uber physikalische Modellierung sinnvoll abgebildet werden.

Die ex-situ Charakterisierung von Brennstoffzellen-Komponenten ist in der Wissenschaft recht
gut etabliert. Dabei hangt der Stand der Charakterisierung von dem Auf-wand der jeweiligen
Methode ab. So sind beispielsweise Katalysatorpartikel auf Kohlenstofftragern im
Nanometerbereich weniger gut erforscht als die Mikroskala der GDL.

Untersuchungen an Membranen [1] gestalten sich ebenfalls schwierig, aufgrund der sensiblen
Eigenschaften der Polymere, der Nanoskala und der schlechten Leitfahigkeit in der
Elektronenmikroskopie von Polymeren. Prinzipiell gibt es zu jeder Komponente bereits
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gewisse ex-situ Charakterisierungen. Aufgrund der unterschiedlichen GréRen-ordnungen
werden flr jede aktive Schicht der Brennstoffzelle (GDL, MPL, CL, Membran) auch
unterschiedliche Charakterisierungsmethoden verwendet [2]: FlUr die GDL werden typischer-
weise Methoden mit Mikrometer-Auflosung verwendet, wie beispielsweise pCT, bei der MPL
und CL sind aufgrund der kleineren Strukturen im Bereich von wenigen Nanometern
elektronenmikroskopische Methoden nétig [3]. In der Membran ist die Phasenseparation nicht
mehr mit optischen Methoden auflésbar, daher werden die Eigenschaften z.B. mit
spektroskopischen oder elektrochemischen Methoden bestimmt [4]. Jedoch fehlt dabei der
Ubertrag in die Simulation, d.h. die Aufbereitung hin zur Schnittstelle der Simulation. So
missen sich Benutzer der Simulationssoftware zundchst im Detail mit der Theorie
beschaftigen, um die Parameter zu bestimmen. Gleichzeitig fehlt auf der Simulationsseite die
Information, welche Parameter erfasst werden kénnen. Das hier geplante Zusammenspiel von
Charakterisierung und Simulation ist demnach einzigartig.

2.2. Abgrenzung zu anderen laufenden Forschungsvorhaben

Es sind kein Vorhaben bekannt, die eine vollstandig durchgangige Simulation von Brennstoff-
zellen MEAs und den konsequenten Ansatz von 1D und 3D-Simulation in Zusammenspiel von
Charakterisierung verfolgen, wie es in dem beantragten Vorhaben geschehen ist.
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II. Sachbericht

1. Ergebnisse
1.1. AP 8 - Entwicklung 3D-CFD-Simulation

1.1.1 AP 8.1 Theoretische Beschreibung vom PEM-BZ-Modell in AVL FIRE

In den PEM-BZ Modells in AVL FIRE werden verschiedene physikalische Transportprozesse
und Reaktionen beriicksichtigt. Dazu gehort die Zweiphasenstromung in Stromungskanalen
und porésen Schichten (GDL, MPL, CL), die auf dem Eulerschen Mehrphasenansatz basiert.
Der Kapillareffekt in porésen Schichten sowie der Phasenwechsel zwischen Gas und
Flissigkeit (Verdampfung/Kondensation) spielen ebenfalls eine Rolle.

Die Impulsitbertragung erfolgt zwischen den Phasen in Stromungskanalen und Uber das
Konzept der relativen Permeabilitat in pordsen Schichten. Der Transport von Gasspezies
findet sowohl in Stromungskanalen als auch in porésen Schichten statt und wird durch die
Maxwell-Stefan-Gleichungen beschrieben. Zusatzlicher Diffusionswiderstand in pordsen
Schichten entsteht aufgrund von Tortuositat und der Anisotropie der Porositat.

Der Warmetransport umfasst den Dreiphasen-Warmetransport, wobei porése Feststoffe als
zusatzliche Phase behandelt werden. Warmequellen resultieren aus ohmscher Erwarmung,
elektrochemischen Reaktionen und Phasenwechseln. Die Warmeulbertragung erfolgt
zwischen den Phasen Gas/Flussigkeit, Gas/Feststoff und Flussigkeit/Feststoff.

Der Transport von gelostem Wasser in der lonomerphase umfasst elektroosmotischen
Widerstand sowie diffusive und konvektive Transportprozesse. Der Massentransport zwischen
Gas und geloster Phase in der Katalysatorschicht (CL) beinhaltet zusatzlich Desorption.
Geloste Gasspezies werden in der lonomerphase transportiert, und alle Gaskomponenten
durchqueren die Membran mittels Diffusion und Konvektion. Der Massentransfer zwischen
Gas- und geldster Phase in der Katalysatorschicht ist ebenfalls von Bedeutung.

Der elektronische Ladungstransport in der Festphase (CL, MPL, GDL, BP) ist anisotrop,
ebenso wie der ionische Ladungstransport in der lonomerphase (MEM, CL). Der
Warmetransport in Feststoffen mit ohmscher Erwarmung ist ebenfalls anisotrop.
Elektrochemische Reaktionen in der Katalysatorschicht werden durch die Butler-Volmer-
Gleichung und im Agglomeratmodell Uber das Agglomerat integriert beschrieben. Parasitare
Redoxreaktionen an der Gegenelekirode erfolgen durch Gaslbergang. Der
Reaktantentransport im Agglomerat (nur im Agglomeratmodell) umfasst die O,- und H,-
Diffusion durch den lonomerfilm in das Agglomerat sowie die elektrochemische Reaktion im
Agglomerat, die von der lokalen Reaktantenkonzentration abhangt. Der lonentransport erfolgt
in der lonomerphase (MEM, CL).

Wasser existiert in drei Phasen: gasférmig, flissig und geldst. Der Stoffaustausch zwischen
allen drei Phasen bestimmt den Wasserhaushalt der Brennstoffzelle, der einen
entscheidenden Einfluss auf die lokale Stromdichte und damit auf die Zellleistung hat.

Das Modell basiert auf mehreren Annahmen:

Erstens wird das pordse Medium durch den Volumenmittelungsansatz charakterisiert, wobei
durchschnittliche Eigenschaften wie Porositat, Tortuositdt und Permeabilitat berticksichtigt
werden.

Zweitens treten parasitare Redoxreaktionen durch Reaktantenubertritt an der
gegenuberliegenden Elektrode auf, was zu einem gemischten Potential fihrt. An der positiven
Elektrode findet die Standard-Wasserstoffoxidationsreaktion statt:

H, & 2H+ + 2e- (1)
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bei der Wasserstoff vollstandig verbraucht wird. An der negativen Elektrode erfolgt die Zwei-
Elektronen-Sauerstoffreduktionsreaktion:

02+ 2H++ 2e- o H,0; (2)

wobei eine geringe Menge Sauerstoff in der negativen Elektrode verbleibt.

Das Agglomeratmodell beschreibt kugelférmige Agglomerate, die aus mit Platin dispergiertem
Kohlenstoff bestehen und von einem dinnen lonomerfilm bedeckt sind. Innerhalb des
Agglomerats gibt es keine Anderungen der Potenziale (elektronisch, ionisch, Gleichgewicht)
und der Temperatur, und es existiert keine Gasphase.

Detaillierte theoretische Beschreibung aller Transport- und Reaktionsgleichungen sowie
Quellterme des PEM-BZ Modells in AVL FIRE M und der wichtigsten numerischen Aspekte
(z.B. Diskretisierung, Losungsverfahren) sind in der Softwaredokumentation [5] und in einer
Vielzahl von Veréffentlichungen vorhanden, s. [6, 7, 8].

Der Projektpartner Fraunhofer ISE wurde in Minchen im Umgang mit der CFD-Software AVL
FIRE M geschult. Desweitern wurden bei bilateralen Webkonferenzen und einem BZ-
Modultraining in Graz dem Projektpartner Fraunhofer ISE ein persénlicher Austausch mit den
Entwicklern des PEM-BZ-Modells von AVL FIRE M ermdglicht. Hierbei konnte offene Fragen
direkt geklart werden und ein direkter Informationsfluss etabliert werden.

1.1.2 AP 8.2 Einarbeitung in Messmethoden

Die Einarbeitung in die Messmethoden zur Charakterisierung von PEM-Brennstoffzellen
umfasste Literaturrecherchen hinsichtlich von ex-situ und in-situ Messungen bezlglich der
Charakterisierung von Materialien und elektrochemische, chemische und physikalische
Messmethoden zur Bestimmung der Gesamtperformance von Brennstoffzellen. Dabei
konnten auch Synergien des Forschungsprojekt genutzt werden und Literatur und Erfahrungen
mit den Projektpartnern ausgetauscht werden.

Neben der Unterscheidung der Messmethoden in in-situ und ex-situ Messungen kénnen die
Messtechniken auch in elektrochemische, chemische und physikalische Methoden unterteilt
werden. Weit verbreitete Anwendungen fur die elektrochemische Charakterisierung von PEM-
Brennstoffzellen sind die Polarisationskurve, die elektrochemische Impedanzspektroskopie
und die Messung der ohmschen Verluste bei Unterbrechung des Stromflusses. Vor allem fur
die elektrochemische Impedanzspektroskopie existieren verschiedenste Ansatze zur
Messmethodik. So kann entweder eine Spannungsschwankung aufgebracht werden und die
entsprechende Anderung der Stromdichte gemessen werden oder entgegengesetzt wahrend
auch verschiedene Methoden zur Gaszufuhr existieren. Ublicherweise wird die Messung bei
einem Betrieb von H»/O; durchgefliihrt, aber auch eine Hz/H,, O,/O, oder Hz/N,-Zufuhr wird je
nach zu untersuchender Fragestellung genutzt [9]. Weitere elektrochemische Methoden sind
die Cyclovoltammetrie und die CO-Stripping Voltammetrie zur Bestimmung der
elektrochemischen Oberflache der Katalysatorschicht [10], die lineare Sweep-Voltammetrie
zur Betrachtung von Wasserstoff Crossover uber Membran und die Entladung der Kathode
durch eine Unterbrechung der Reaktantenzufuhr zur Bestimmung des Widerstandes der
Membran-Elektroden-Einheit und des Diffusionskoeffezienten. Alle vorhergehenden
elektrochemischen Messmethoden kénnen in-situ durchgefuhrt werden [11].

Wahrend die elektrochemischen Methoden auch eingesetzt werden, um die
Gesamtperformance der Zelle zu bestimmen, kdnnen mit physikalischen und chemischen
Methoden einzelne Phdnomene beziehungsweise Komponenten untersucht werden. Uber
Druckverlustmessungen kann eine Flutung oder Austrocknung der Zelle detektiert werden.
Mittels Gaschromatographie ist es mdglich lokal die Konzentrationen von Wasserstoff,
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Sauerstoff und Wasser zu bestimmen, allerdings ist dies auf einen stationdren Zustand
beschrankt. Ebenfalls werden zur Bestimmung der Wasserverteilung in der Zelle bildgebende
Verfahren mit Neutronen oder Magnetresonanztomographie eingesetzt. Um einen direkten
optischen Zugang zu bekommen und ein besseres Verstandnis fur die Fluidverteilung in der
Zelle zu bekommen, existieren auch Ansatze transparente Testzellen zu entwickeln.
Infratotkameras und Mikro-Temperatursensoren kénnen benutzt werden, um die lokale
Temperaturverteilung zu messen. Zur lokalen Messung der Stromdichte existieren
verschiedene Ansatze, wie Teilung der Membran-Elektroden-Einheit, eine Segmentierung der
kompletten Zelle oder die Nutzung einer Leiterplatte fiir einen segmentierten Stromabnehmer
[12].

1.1.3 AP 8.3 Analyse des 1D-Through-Plane Modells

Das in AP 2.2 entwickelte 1D-Through-Plane Modell wird genau analysiert und mit dem
vorhandenen Modell von AVL FIRE auf theoretischer Basis verglichen. Das am Fraunhofer
ISE im AP2 entwickelte Modell wurde in Form eines Berichtes [13] an die AVL Ubergeben und
anhand dieser Dokumentation in einen Webmeeting diskutiert.

Poisoning by
803'

lonomer

Pore flooded Pore dry Short before
poisoning by SO;"

Abbildung 2: 1D-Through-Plane Modell [13]

In einen weiteren Schritt wiirde das in Python umgesetzte Modell in Form des Quellcode Gber-
geben und eingehend analysiert.

Hierbei zeigte sich, dass das Fraunhofer-ISE Modell eine héhere Modellglte als unser Stan-
dard-Agglomeratmodell aufweist.

Dieses Modell basiert auf einer Grdlenverteilung von Pt-Partikeln und bertcksichtigt die
Vergiftung des lonomers durch SO3-. Es bezieht die Position der Pt-Partikel mit ein, ob sie
sich auf der Kohlenstoffoberflache oder in einer Kohlenstoffpore befinden. Die Partikel sind in
Kohlenstoffporen unterschiedlicher GroRe verteilt, wobei der Uberflutungszustand der
Kohlenstoffporen berlcksichtigt wird. Zudem umfasst das Modell die katalytische Aktivitat der
Pt-Partikel.
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1.1.4 AP 8.4 Analyse des 2D-Along-The-Channel Modells

Aufgrund von Verzdégerungen im AP3.1 bei Projektpartner Fraunhofer ISE lagt zum relevanten
Projektmeilenstein noch kein 2D-Along-The-Channel Modell vor. Daher wurde fur die weiteren
Projektschritte eigene Modellierungsansatze herangezogen und umgesetzt.

1.1.5 AP 8.5 Schnittstelle fur Modellkopplung

Die Schnittstellen zur Modellkopplung sind in AVL FIRE M (ber eine Userfunktion verfligbar.
Diese bietet die Moglichkeit iber FORTRAN 77 benutzerspezifische Modelle einzupflegen und
diese zum Stromungsldser von AVL FIRE M hinzu zu Kompilieren.

Uber diese Userfunktion stehen mehrere Schnittstellen zur Modellierung der Reaktionskinetik,
der Wasserentstehung in der Membran, der elektrochemischen Kinetik auf Kathoden- und
Anodenseite und der Warmequellen auf Kathoden- und Anodenseite. Die im Projekt genutzte
Schnittstelle zur elektrochemischen Kinetik, welche zur Implementierung des ISE 1D-Modells
aus AP 8.3 genutzt wird, ersetzt die Berechnung der volumetrischen Stromdichte auf
Kathodenseite.

1.1.6 AP 8.6 Implementierung von 1D-Through-Plane Modell in AVL CRUISE M

Das in CRUISE M implementierte Brennstoffzellen-Stackmodell erméglicht eine detaillierte
Betrachtung der thermodynamischen und elektrochemischen Prozesse in den MEA-Lagen der
PEM-Brennstoffzelle. Aspekte wie die Gasstromung in der Anode und der Kathode, das
Aufheizverhalten des Stacks und die elektrochemischen Prozesse bzw. Transportprozesse in
der Membran, im Katalysator und in der Gasdiffusionsschicht werden anhand von Modell-
gleichungen beschrieben. Der Zusammenhang zwischen der Zellbeschaffenheit, dem
Betriebszustand des Stacks und der anliegenden Nebenaggregate sowie der resultierenden
Leistung der Zelle bzw. des Stacks kann somit auf physikalisch-chemischer Ebene untersucht
werden. GroRRen zur Quantifizierung charakteristischer Vorgange oder Zustande wie z.B. der
Membranhydratation, der Flissigwasserbildung in der Katalysatorschicht, der Konzentration
der Reaktanden im Gasstrom und der Stickstoff-Crossdiffusion kdnnen sowohl zeitlich und
eindimensional raumlich aufgeldst werden.

Das Modellverhalten wurde anhand sowohl in der ,Stack only“-Konfiguration als auch im
Verbund mit Nebenaggregaten im ,Balance-of-Plant‘-Modell und im Gesamtfahrzeugmodell
plausibilisiert und verifiziert.

electric gas

— 1D spatial resolution
M [ . ‘

Transient balance +'
Steady correlation, polarization = J
losses, transport losses etc. ‘ ]

=
B ]
\\

Transient balance

[

Steady correlation

Steady correlation

Abbildung 3: Generische Ubersicht iiber die Submodelle
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1.1.7 AP 8.7 Implementierung 2D-Along-the-Channel Modell in AVL CRUISE M

Das bestehende Brennstoffzellenstapelmodell wurde erweitert, um die raumliche Verteilung
des Gasmediums und des Kihimittels zu berlcksichtigen, was die Berlcksichtigung
verschiedener Stromungsmuster und -anordnungen ermdglicht. Dadurch ist es moglich, die
raumliche Verteilung Uber die Zelloberflache zu visualisieren, was eine genauere Darstellung
des Verhaltens des Brennstoffzellenstapels erlaubt. Dieses aktualisierte Modell kann ein
umfassenderes Verstandnis flir das Verhalten des Brennstoffzellenstapels unter ver-
schiedenen Betriebsbedingungen liefern. Die Mdglichkeit, verschiedene Strémungsmuster
und -anordnungen zu berlcksichtigen, ermoéglicht eine bessere Optimierung des Brennstoff-
zellenstapels, was zu einer verbesserten Leistung und Effizienz fuhrt.

MeshiTémpetaturefi G} @ 900 ] 0 400
85 00

8214

79.29

7643

—173.57

70.71

67.8?

GSi
X . Y

Abbildung 4: Ortliche Temperaturverteilung im Stack

1.1.8 AP 8.8 Validierung des verbesserten CFD-Modells in AVL FIRE

1.1.8.1. Basisvalidierung ,,Straight Channel Cell“-Modells

Fir die erste Validierung der in AP 8.11 implementierten Modellerweiterungen wurde anhand
eines generischen ,Straight Channel Cell“-Modells, s. Abbildung 5, durchgefuhrt.

11
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Abbildung 5: Rechennetz des ,Straight Channel Cell*-Modells
Die geometrischen Parameter der untersuchten Zelle mit einer aktiven Flache von 50 mm?
sind, einer Membrandicke von 20um, 10um katalytische Schicht und 200um GDL-Dicke. Die
untersuchten Betriebszustande sind in Tabelle 1 aufgeflhrt.

Tabelle 1: Betriebszusténde

Zellspannung 0.1Vv-0.9Vv
Einlass- und Wandtemperaturen 80 °C
Relative Feuchte am Einlass 0.3/0.5
Kathode/Anode

Stéchiometrie am Einlass Kathode/Anode 1.5/1.3
Druck am Auslass Kathode/Anode 2.3 bar/2.5 bar

Tabelle 2 zeigt die fir die Validierung herangezogenen Modellparameter des Fraunhofer CL-
Modells. Die PartikelgréRenverteilung, der Ladungsibertragungskoeffizient an der Kathode
sowie die Gleichgewichtsspannung werden hier abweichend vom Originalmodell mit den
Standardparametern von FIRE M belegt.

Tabelle 2: Modellparameter fiir das CL-Modell

PartikelgréRenverteilung Normalverteilung mit rmean=2nm und ¢=0.5nm

Anzahl Poren 6 (3,3.54,4.5,5,55nm)

Partikelverteilung 50% an der Oberflache, Rest Gleichverteilt in
den Poren

lonomerfilmdicke 4 nm

lonomerfilm Diffusionkoeffizient 9e-13 m?/s

fir Oz an der Oberflache

Reaktionsgeschwindigkeit  der

Sauerstoffreduktion le-12 m/s

Ladungsubertragungskoeffizient 0.67*

Kathode '

Gleichgewichtsspannung Aus Nernst-Gleichung mit Referenzwert 1.18 V
bei 80°C *

12
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Maximale SOs- Bedeckung von 0.95
Pt-Partikeln auf der Oberflache: '

Potentialabhangigkeit der SOs-
Bedeckung (Steigung)

12

Potenzial der halben SOs-
Bedeckung bezogen auf max. 06V
SOs-Bedeckung

Offnungsradiusverhaltnis der

Pore 0.9
lonenleitfahigkeit in der Pore 1S/m
Porentiefe 4 nm

Diffusionskoeffizient von O2 in
Wasser

*aus FIRE M

2.04e-13 m?/s

In Abbildung 6 ist die Polarisationskurve fir das untersuchte Modell dargestellt. Hierbei wird
neben der gesamten Polarisationskurve auch der jeweilige Anteil der Partikel in den Poren
(grin) und an der Oberflache (blau) der Supportstruktur separat aufgefuhrt. Im Bereich der
hohen Spannungen wird in dieser Darstellung der Effekt der lonomervergiftung durch SOs-
ersichtlich der zu einer starken Reduktion des Potentials fur die aul3eren Partikel fuhrt.

<
wn

Operating Voltage (V)

o
*

0.2

00 02 0.4 06 08 10 .
Operating Current Density (A/cm?2)

Abbildung 6:Polarisationskurven mit den Beitrdgen der inneren (griin) und dul3eren
Partikel (blau)

Die Pt-Partikel in den Poren sind davon wesentlich weniger beeinflusst. Bei diesen zeigt sich
im Bereich von 0.65 V ein ausgepragtes Maximum des Beitrages der innenliegenden Partikel
an der Stromdichte. Dieser fallt bei niedrigeren Spannungen stark ab, was auf die Begrenzung
des Verfugbaren Sauerstoff innerhalb der Pore zurlickzufiihren ist.

Abbildung 7 zeigt ausgewahlte Ergebnisse wie Spannung-, Sauerstoff-, Feuchte- und
Temperaturverteilung in der ,Straight Channel Cell“. Hierbei wird jeweils ein dullerer (GDL-

13
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nah) und ein innerer (Membrane-nah) Schnitt durch die katalytische Schicht fiir verschiedene
Betriebsspannungen betrachtet.

09V 0.5V 0.1V

o—

Local Voltage (V)

Local Vi
072 0.50

0672 04

0621 031

0.571 022

0.521
02 Mole kauoﬂ(l 02 Mole "Iﬁloﬂ()

02 Mole Fraction (-}
0.1955 10,0156
0.183 0,001 —

RelllM Numldlly( ) Mlm Humidity ()

- ‘ o _

10354

- _
0777

Snlld Temperanee (0 Sold Tempecature (<) soua Temperatre Q)

10137
g — ﬂ —
200115

Abbildung 7: Ausgewdébhilte Ergebnisse der Verifikation an der ,,Straight Channel Cell*. CL
an der GDL (oben) und Membran (unten)

012

500104

-~ R |-

Die Eignung des implementierten Modells, das grundsatzliche Betriebsverhalten der Zelle
wiederzugeben wird, hierbei aufgezeigt.
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AuBere Raktionsstromdichte Innere Raktionsstromdichte
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Abbildung 8:Reaktionsstromdichte der inneren- und &uReren Partikel

II

Im Abbildung 8 sind die lokalen Reaktionsstromdichte der inneren- und aufleren Partikel in
einem GDL nahen und einem Membrannahen Schnitt durch den katalytischen Layer
dargestellt. Allgemein lasst sich hier ein Abfallen der Stromdichte vom Einlass zum Auslass
und vom Bereich unterhalb des Kanals bis unterhalb der Rippe beobachten. Dies ist ursachlich
auf die O2-Begrenzung zurlickzufihren. Dies gilt ebenfalls fir die maximale
Reaktionsstromdichte, die bei hdherer Spannung an der Membran und bei niederer Spannung
an der GDL vorliegt. Die maximale innere Stromdichte liegt immer am Kathodeneingang vor
was ebenso auf die ausreichende Versorgung mit O in diesem Bereich zurtickzufiihren ist.
Die Auswirkung der lonomervergiftung zeigt sich fur den mittleren Spannungsbereich in einer
verringerten auliere Reaktionsstromdichte am Kathodeneingang und GDL-nah unterhalb des
Kanals durch die dort héhere lokale Spannung.

In Abbildung 9 ist eine Gegeniberstellung der simulierten Reaktionsstromdichten des ISE —
Modells mit dem in AVL FIRE standardmafig verwendeten Agglomerationsmodells [5]
dargestellt. Hierfur wurde in im ersten Schritt das Brennstoffzellenmodell mit den beiden CL-
Modellen durch Anpassung der Parameter ,lonomerfilmdicke* und ,Agglomerate radius® im
Agglomerationsmodell auf vergleichbare Betriebszustande kalibriert.

Die raumliche Verteilung der Reaktionsstromdichte zeigt hierbei die starkere Sensitivitat des
ISE-Modells gegentiber der Sauerstoffverteilung. Dies kann anhand der Konzentration der
Reaktionsstromdichte in Einlassndhe und der Maxima in der Reaktionsstromdichte in GDL
nahe bei niedrigen Spannungen geschlossen werden. Das Agglomerationsmodel wiederum
eine starke Abhangigkeit von der Membranfeuchte, speziell im Bereich der mittleren
Zellspannungen.

15
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Fraunhofer Modell
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Abbildung 9:Gegendtiberstellung der berechneten Reaktionsstromdichte im CL an der GDL
(oben) und Membran (unten)

1.1.8.2. Validierung an Serpentinen-Kanal-PEM

Nach dem Verstandnis des individuellen Einflusses der Modellparameter, wurde das Verhalten
des Fraunhofer-Modells [13] mit den experimentellen Daten einer Drei-Serpentinen-Kanal-
PEM-Brennstoffzelle mit einer aktiven Flache von 25 cm? verglichen. Abbildung 70 zeigt die
kommerzielle Polymerelektrolyt-Brennstoffzellen-Membranelektrode vom Typ CCM-H25-
N212 von Quintech (Deutschland) mit der Zellhardware von S++ (Deutschland). Diese
Brennstoffzelle wurde von Greenlight (Kanada) auf der G60-Teststation unter drei
Betriebsbedingungen getestet: Referenzfall, reduzierte Feuchtigkeit und erhdhte Temperatur.
In Tabelle 3 sind die Betriebsbedingungen der experimentellen Tests aufgeflhrt.

16
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Tabelle 3: Betriebsbedingungen fiir die experimentellen Tests

Beschreibung Referenzfall erhohte reduzierte
Temperatur | Feuchtigkeit

Zelltemperatur 80 °C 90 °C 80 °C

Elektrischer Zellspannung 025V-0951025V-09 10,25V -0,95

Zustand \Y \Y, \Y

Kathode Rel. Luftfeuchtigkeit | 100 100 100
Stochiometrie 2,5 2,5 2,5
Auslassdruck 30 kPa 30 kPa 30 kPa

Anode Rel. Luftfeuchtigkeit | 100% 100% 50%
Stochiometrie 1,5 1,5 1,5
Auslassdruck 50 kPa 50 kPa 50 kPa

1.1.1  Aufbau der Simulation

Abbildung 11 zeigt das Berechnungsnetz flr den gesamten Versuchsaufbau. Wie in Abbildung
11 dargestellt, besteht das Gebiet aus den Bipolarplatten, Kathoden- und Anodenkanalen,
Gasdiffusionsschichten, Katalysatorschichten und der Membran mit etwa eine Million
Elementen. Im ersten Schritt wird wieder die Modellkalibrierung basierend auf dem
Referenzfall durchgefuhrt.

17
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Kathode
Anschluss

“| Kathodeneinlass

Membrane
Katalysatorschichten
Gasdiffusionsschichten
Strémungskandle
Bipolare Platte

Abbildung 11: Explosionsdarstellung des Berechnungsnetzes mit den Strémungsrichtung
auf Kathodenseite (Ein- und Auslass).

Ausgehend davon wurden drei verschiedene Kalibrierungsansatze durchgefuhrt, um die
Anwendbarkeit dieses Modells zu verstehen. Diese verschiedenen Kalibrierungsansatze
helfen zu bestatigen, ob die Parameter auch das gleiche Verhalten wie bei den Einzelkanal-
Simulationen aufweisen.

Auf der Grundlage der Simulationen des Referenzfalls wurde einer der drei Ansatze gewahlt,
um das Modell unter anderen Betriebsbedingungen zu testen. Zunachst wurde die
Eintrittstemperatur von 80°C auf 90°C erhéht und dann die relative Luftfeuchtigkeit von 100%
auf 50% gesenkt.

1.1.2 Anpassungsprozess fiir den Referenzfall

Nach der gleichen Methodik wie fur den Einzelkanal (s. Abschnitt 1.1.8.1) wurde zunachst der

Ladungsibertragungskoeffizient Kathode (CTC) bestimmt. Abbildung 12 zeigt die gemessene

und berechnete Polarisationskurve der CTC-Veranderung fir den Referenzfall, bei dem alle
Parameter des Fraunhofer-Modells konstant gehalten wurden.

1.04

R L] Experimental Data

] CTC=1.000

0.9+ —— CTC=0.8335

CTC=0.667

5 V)
e

Volta

02 00 02 04 06 08 10 12 14 16 18 2.0
Operatlng Current DEnSIt\I’ (A ! Cm2 :l

Abbildung 12: Polarisationskurve in Simulation (Linien) und Experiment (Symbole) flir den
Referenzfall
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Ein CTC von 0,8335 zeigt die bessere Ausgangsposition der Kurve (grine Linie). Die grine
Kurve verdeutlicht auch die Notwendigkeit, die Aktivierungs- und Konzentrationsverluste
anzupassen. Zu diesem Zweck wurden drei Parameter aus dem Fraunhofer-Modell fiir den
Anpassungsprozess ausgewahlt: Reaktionsgeschwindigkeit der Sauerstoffreduktion,
Diffusionskoeffizient fir O, an der Oberflache und Partikelverteilung auf der Oberflache.
Darlber hinaus wurde der Effekt der lonenleitfahigkeit der Membran berticksichtigt, da diese
Information aus einer friheren Veroffentlichung vorlag [14].

Die Werte der Kalibrierungsparameter sind in Tabelle 4 aufgefiihrt. Die gemessenen und
berechneten Polarisationskurven des Drei-Fit-Ansatzes fur den Referenzfall sind in
Abbildung 13 dargestellt. Fit | ist der einzige Fall, in dem die Information Uber die
Membranleitfahigkeit bertcksichtigt wird. In den anderen beiden Fallen (Fit Il und Fit IIl) wird
dieser Wert als Standardwert beibehalten, da diese und andere Materialeigenschaften
wahrend der numerischen Simulation meist unbekannt sind.

Tabelle 4: Werte der Kalibrierungsparameter fiir den Referenzfall

Standard-
Parameter MaReinheit Fit | Fitll Fit Il
wert
Reaktionsgeschwindigkeit 1,00E- 5,00E- 1,00E-
) [m/s] 1,00E-12
der Sauer-stoffreduktion 12 13 12
Diffusionkoeffizient fur O: 2,20E- 1,90E- 1,20E-
. [m?/s] 9,00E-13
an der Oberflache 13 13 13
Partikelverteilung auf der
[%] 50,00 25,00 25,00 50,00
Oberflache
lonische Leitfahigkeit der
Membran (Arrhenius)
- Gamma [-] 1,000 1,258 1,000 1,000
) [J/mol] 10542 7369 10542 10542
Aktivierungsenergie
- Referenz-
S [A/(V.m)] 0,1879 0,0439 0,1879 0,1879
lonenleitfahigkeit

Im Fraunhofer-Modell ist die Betriebsstromdichte die Summe aus zwei Beitragen: die aullere
Stromdichte stammt von den Pt-Partikel, die sich auf der Oberflache der Kohlenstoffpartikel
befinden, und die innere Stromdichte von den Pt-Partikel, die sich im Inneren der Poren
befinden.

Abbildung 13-a zeigt die Polarisationskurve (durchgezogene Linie) und die innere Stromdichte
(gestrichelte Linie) und

Abbildung 13-b die gleiche Polarisationskurve (durchgezogene Linie) und die auliere
Stromdichte (gepunktete Linie) fur die drei Anpassungsansatze mit den experimentellen
Daten.

Die drei Anpassungsanséatze erzielen eine gute Ubereinstimmung mit den experimentellen
Daten, wie

Abbildung 13 aufzeigt. Da Fit | und Fit Il die gleiche Partikelverteilung aufweisen (25% auf der
Oberflache), zeigen sie ein ahnliches Verhalten fur die auere und innere Stromdichte. Falls
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die spezifischen Werte des lonentransportmodells von Arrhenius nicht bekannt sind, kann die

lonenleitfahigkeit der

Membran durch die Anpassung der

Partikelverteilung, der

Reaktionsgeschwindigkeit der Sauerstoffreduktion und des Diffusionskoeffizienten fir O, an
der Oberflache kompensiert werden, wie in Fit Il und Fit lll gezeigt.

1.0 1.0
(a) ' Fxlp‘erlmental Data (b) ' Fx{p_erlmental Data
— | —_— 1Tl
o4 v | === Fit_l_{Inner) 0.9 I Fit_l (Outer)
—— Fitll — Fitll
----- Fit_ll_{Inner) I - Fit_Il_(Outer)
0.8 —— 0.8 S Sl
_____ Fit_lll_{Inner) \"'\_ === Fitlll_{Outer)
=0.7 07
=) =
L2 u
2%0.6 2.6

Volta
Volta

0.39

0.2
-0.2

0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 0.0 02 04 06 08 12
Operating Current Density (A/cm?) Operating Current Density (A /cm?)

Abbildung 13: Polarisationskurve in der Simulation, im Detail der Einfluss der inneren
Stromdichte (a) und der &ul3eren Stromdichte (b) fiir die drei Anpassungsansétze.

Fit 1ll zeigt ein etwas besseres Ergebnis im ohmschen Bereich zwischen 0,6 A/cm? und 0,8
A/cm?. Bei 0,8 A/cm? hat Fit Il einen hoheren relativen Fehler von 6,66 % im Vergleich zu Fit
[l (2,01 %). Daher wird die Logik von Fit lll im weiteren Verlauf des Validierungsprozesses
beibehalten. Erganzend zur Polarisationskurve wird auch die lokale Stromdichte verglichen.
Abbildung 14-a zeigt die Zellorientierung und die Segmentidentifikation und Abbildung 14-b
das korrespondierende Mal} der Stromdichteverteilungen flr die durchschnittliche Stromdichte
0,2; 0,4; 0,6 und 0,8 A/lcm? fiir Fit lll und die experimentellen Daten.
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0,0
0

10 20 30 40 50 60 70

Segment ID along cathode path
Abbildung 14: (a) Segmentnummerierung und Zellorientierung; (b) Stromdichte entlang

der Kathodenkanéle fiir den Referenzfall in Simulation und Experiment

80 90 100

Die Simulations- und Versuchsergebnisse zeigen eine gute Gesamtibereinstimmung fur alle
Punkte, abgesehen von einigen lokalen Minima und Maxima (Abbildung 14-b). Eine mdgliche
Erklarung fur diese punktuellen Abweichungen der lokalen Minima und Maxima kdnnte die
Folge von Messrauschen oder unbekannten Randbedingungen sein. Die Simulation sagt den
kontinuierlichen Stromdichteabfall vom Kathodeneinlass zum Auslass gut voraus und ist in der
Lage, die in diesen Regionen erwarteten, O, Beschrankungen zu reproduzieren. Die

Simulation deckt auch die starkeren Stromdichtegradienten bei grof3eren Stromdichten (0,6
und 0,8 A/cm?) gut ab.
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Abbildung 15: Stromdichteverteilung in Simulation und »Experiment fiir den Referenzfall

Zusatzlich sind in Abbildung 15 die farbigen Stromkarten fir den Fit Il dargestellt. Die
Auflosung der Messplatte betragt 10 x 10, und die numerischen Ergebnisse sind in zwei
Formen dargestellt: in der gleichen Auflésung wie die experimentellen Daten (10x10) und in
der urspringlichen Auflosung des Berechnungsnetzes (Fein). Auch hier zeigen die
numerischen und experimentellen Daten eine gute Ubereinstimmung fir die 3D-Ergebnisse.

1.1.3 Einfluss der Betriebsbedingungen

Mit der Anderung der Betriebsbedingungen missen die Werte des Fraunhofer-Modells neu
angepasst werden. Dieses Modell ist nicht nur bereichsabhangig, sondern auch von
Randbedingungen abhangig. Es ist unmoglich, einen universellen Satz von Parameterwerten
fur verschiedene Betriebsbedingungen zu definieren. Da die Reaktionsgeschwindigkeit einer
chemischen Reaktion von der Temperatur und den Konzentrationen der Reaktanten abhangt
und die lonendiffusionsfahigkeit in wassrigen Elektrolyten von der Wasserverflugbarkeit
abhangt. Diese Anpassungen sind logisch flr die elektrochemischen und physikalischen
Phanomene wahrend des Betriebs der Brennstoffzelle.

Tabelle 5: Zusétzliche Kalibrierungsanpassung fiir die Félle

Referenz | erhohte reduzierte
MaR- Standard

Parameter fall (Fit | Temper- | Feuchtig-
einheit | wert
1)) atur keit
Reaktionsgeschwindigkei
[m/s] 1,00E-12 | 1,00E-12 | 5,00E-13 | 1,00E-12

t der Sauerstoffreduktion

Diffusionskoeffizient  flr

[m23/s] 9,00E-13 | 2,20E-13 | 1,90E-13 1,20E-13
O2 an der Oberflache

Partikelverteilung auf der

. [%] 50,00 25,00 25,00 50,00
Oberflache
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In Tabelle 5 sind die Werte der Kalibrierungsanderung fur eine erhdhte Temperatur und
reduzierte Luftfeuchtigkeit sowie die fir den Referenzfall (Fit Ill) verwendeten Werte und die
Standardwerte aufgelistet. Die Temperaturanderung von 80°C auf 90°C fuhrt zu einer
Erhdhung der Parameter Reaktionsgeschwindigkeit der Sauerstoffreduktion und
Diffusionskoeffizient flir O, an der Oberflache im Vergleich zum Referenzfall. Andererseits
fuhrt die Reduktion auf die halbe Luftfeuchtigkeit zu einer Verringerung der Werte dieser
Anpassungsparameter.

Die gemessenen und berechneten Polarisationskurven flr die verschiedenen
Betriebsbedingungen sind in Abbildung 16 dargestellt. Der Fall mit erhdhter Temperatur zeigt
in allen Messpunkten eine gute Ubereinstimmung mit den experimentellen Daten. Der Fall mit
reduzierter Luftfeuchtigkeit zeigt jedoch eine kleine Abweichung in der ohmschen Region
zwischen 0,1 und 0,5 A/cm2. Dieser Region hat eine maximale Abweichung von 6,18 % bei
0,4 A/lcm2,

Dieser Bereich wird vor allem durch die Verluste aufgrund der lonen- und Elektronenleitung
beeinflusst. Der Massenunterschied zwischen den geladenen Spezies (Elektronen und lonen)
erschwert den Transport der lonen, daher ist der ionische Beitrag tendenziell dominant. Diese
Leitfahigkeit wird durch den Wassergehalt bestimmt. Ein hoher Wassergehalt fuhrt zu einer
hohen Leitfahigkeit, insbesondere der Wassergehalt in der Membran. Die Verringerung der
Luftfeuchtigkeit beeinflusst diese Verluste direkt. Eine plausible Erklarung fir die Unterschiede
ware die Bedeutung der Anderung der Membraneigenschaften unter sehr trockenen
Bedingungen, um den Ladungstransport zu korrigieren.

1.0
1 i) L] Experimental Data - Temp. (90°C)
] n - Experimental Data - Humd. (50%)
0.9 —— Fraunhofer Model - Temperature
1 —— Fraunhofer Model - Humidity
0.8
0.7
> ]
7] ]
ESUO.6T
S
0.51
0.4
0.3
0.27""I""I""I""I‘"'I""I""\
-0.2 0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 1.2

Operating Current Derisity (A7 cfn?)

Abbildung 16: Polarisationskurve in der Simulation der Félle mit erhéhter Temperatur und
reduzierter Luftfeuchtigkeit

Abbildung 17 zeigt die Stromdichteverteilungen fur die durchschnittliche Stromdichte 0,2; 0,4;
0,6 und 0,8 A/lcm? bei erhohter Temperatur und reduzierter Luftfeuchtigkeit, und Abbildung 18
illustriert die jeweilige farbige Stromkarte. Bei erhdhter Temperatur stimmen die Simulation
und die experimentellen Daten sehr gut Uberein (Abbildung 17-a und Abbildung 18-a). Die
Simulation sagt den kontinuierlichen Abfall der Stromdichte vom Kathodeneingang zum
Kathodenausgang gut voraus, mit Ausnahme einiger lokaler Maxima und Minima. Diese
lokalen Abweichungen waren jedoch aus den vorherigen Untersuchungen zu erwarten.
Daruber hinaus sind die Abweichungen von den experimentellen Daten fir den Fall reduzierter
Luftfeuchtigkeit in den Stromverteilungen in Abbildung 17-b und Abbildung 18-b zu sehen. In
diesem Fall ist die Stromdichte im Vergleich zu den vorherigen Fallen umgekehrt.
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Abbildung 17: Stromdichte entlang der Kathodenbahn fiir die Félle mit erhéhter
Temperatur und reduzierter Luftfeuchtigkeit in Simulation und Versuch

Die Stromdichte nimmt vom Kathodeneingang zum Kathodenausgang hin zu, und die
Simulation ist nicht in der Lage, diese Anderung zu modellieren. Ein Grund fiir dieses Verhalten
sind die Selbstbefeuchtungsprozesse der Membran unter trockenen Bedingungen, die die
Bereiche mit hoher Stromdichte in der Nahe des Kathodenausgangs verlagern. Dies flhrt zu

der Schlussfolgerung, dass es unmaoglich ist, dieses Phanomen korrekt zu modellieren, ohne
die Eigenschaften der Membran zu verandern.

Erhohte Temperatur Reduzierte Feuchtigkeit
Experimentelle Simulation Simulation Experimentelle Simulation Simulation

10x 10 Fein (10x 10) (Fein)
- A/cmz. . . .

1,00
0,4 A/cmZ' [
: 0,57
0,36
e E - :gw
0,8 A/cm? ¥ ‘ = . l 0,15
oo | 2 oo

Abbildung 18: Stromdichteverteilung in Simulation und Experiment fiir die Félle mit
erhbhter Temperatur und reduzierter Luftfeuchtigkeit

1.1.9 AP 8.9 Methodenentwicklung fiir das verbesserte CFD-Modell in AVL

Nach einer Studie und Einarbeitung in das Fraunhofer-Modell [13] wurde dieses Uber einen
Userfunktion in AVL FIRE™ M implementiert. In diesem Stadium waren 12 Parameter flr die
Modellkalibrierung verfigbar: Anzahl der Primarporen, Radius der Primarporen, lonomerfilm-
Diffusionskoeffizient von O auf der Oberflache, lonomerfiimdicke, Reaktionsrate,
Partikelverteilung auf der Oberflache, Potentialabhangigkeit der SOs” Bedeckung (Steigung),
Potential der halben SOs; Bedeckung in Bezug auf die maximale SOz Bedeckung,

Offnungsradiusverhaltnis der Pore, ionische Leitfahigkeit in der Pore, Porentiefe und
Diffusionskoeffizient von O in Wasser.
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1.1.9.1. Aufbau der Simulation

Um die Auswirkungen dieser Parameter zu verstehen, wurde eine Sensitivitatsanalyse flr eine
Zelle mit einem geraden Kanal und einer aktiven Flache von 50 mm? durchgefuhrt, 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.

® Stromungskanale

® Gasdiffusionsschichten

m Katalysatorschichten
Membrane

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

In Tabelle 6 sind die Randbedingungen und Betriebsbedingungen aufgefiihrt. Tabelle 7 enthalt
die in dieser Sensibilitdtsstudie untersuchten Parameter. Der einzige AVL FIRE™ M-
Parameter (Ladungsibertragungskoeffizient auf der Kathodenseite) wird in Kombination mit
den 12 Parametern aus dem Fraunhofer-Modell analysiert. Alle Parameter sind in Tabelle 7
mit den Standardwerten, der Untergrenze und der Obergrenze aufgeflihrt. Die untere Grenze
wurde als 50 % des Standardwerts und die obere Grenze bei 150 % definiert.

Tabelle 6: Randbedingungen und Betriebsbedingungen

Beschreibung Wert

Zelltemperatur 80 °C

Elektrischer Zellspannung 0,25V -0,95V

Zustand

Kathode Rel. Luftfeuchtigkeit 0,3
Stéchiometrie 1,50
Auslassdruck 2,3 bar

Anode Rel. Luftfeuchtigkeit 0,5
Stochiometrie 1,3
Auslassdruck 2,5 bar

Die Berechnung mit den Standardwerten wurde als Referenz definiert und die folgenden
Simulationen wurden unter Variation eines Parameters an der unteren und oberen Grenze
durchgeflhrt. Insgesamt wurden 27 Falle analysiert. Die Berechnungszeit flir einen Fall betragt
etwa 3 Stunden mit 20 CPUs fur 8 Lastpunkte.
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Tabelle 7: Die untersuchten Parameter der Sensibilitdtsstudie

MaRein- | Standard Unterer Oberer
Parameter
heit wert Grenzwert | Grenzwert
Ladungsubertragungskoeffizient
[-] 0,667 0,334 1,00
Kathode
Anzahl der Primarporen [m] 6,00 3,00 9,00
Radius der Primarporen [m] 3,00E-09 1,50E-09 4,50E-09
lonomerfilm-Diffusionskoeffizient  fur
) [m?/s] 9,00E-13 4,50E-13 1,35E-12
O:2 an der Oberflache
lonomerfilmdicke [m] 4,00E-09 2,00E-09 6,00E-09
Reaktionsgeschwindigkeit der Sauer-
[m/s] 1,00E-12 5,00E-13 1,50E-12
stoffreduktion
Partikelverteilung auf der Oberflache [%] 50,00 25,00 75,00
Potentialabhangigkeit der SOz
. [ 12,00 6,00 18,00
Bedeckung (Steigung)
Potenzial der halben SOs-Bedeckung
[-] 0,60 0,30 0,90
bezogen auf max. SOsBedeckung
Offnungsradiusverhaltnis der Pore [-] 0,90 0,45 1,00
lonenleitfahigkeit in der Pore [S/m] 1,00 0,50 1,50
Porentiefe [m] 4,00E-09 2,00E-09 6,00E-09
Diffusionskoeffizient von Oz in
[m?/s] 2,04E-13 1,02E-13 3,06E-13
Wasser
1.1.9.2. Der Einfluss des Ladungstransferkoeffizienten an der Kathode

Der Ladungstransferkoeffizient an der Kathode ist der einzige Parameter, der im Rahmen der
aktuellen  Modellimplementierung in  AVL FIRE™ M untersucht wird. Der
Ladungstransferkoeffizient an der Kathode wird durch B in der Butler-Volmer-Gleichung
dargestellt [5]. Der Wert B steht fir die Anderung des elektrischen Potenzials an der
Grenzflache zwischen Elektrode und Elektrolyt. Der Wert von 3 liegt immer zwischen 0 und 1
und der vorgeschlagene Standardwert ist 0,667. Abbildung 20 zeigt die Auswirkung des
Ladungstransferkoeffizienten Kathode auf die Polarisationskurve. Die untere Grenze ist 0,334
(blaue Linie), die obere Grenze ist 1 (grine Linie) und die rote Linie ist der Standardwert.
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Abbildung 20: Auswirkung der Aktivierungstiberspannung auf die Leistung der Einkanal-
Brennstoffzelle

Der Ladungstransferkoeffizient  bewirkt den  charakteristischen  exponentiellen
Spannungsverlust auf der Polarisationskurve der Brennstoffzelle, und dieser Wert wurde fir
die folgenden Einkanalberechnungen konstant gehalten (f = 0,667).

1.1.9.3. Uberpriifung des Einflusses der Parameter im ISE-Modell

Die Polarisationskurve charakterisiert die Zellspannung in Abhangigkeit von der Stromdichte.
Die Form dieser Kurve gibt Aufschluss Uber den elektrochemischen Wirkungsgrad und ihre
Hauptverluste. Der Anfangsteil der Kurve wird hauptsachlich von den Aktivierungsverlusten
beeinflusst, der mittlere Teil der Kurve (linearer Teil) steht im Zusammenhang mit den
ohmschen Verlusten, und das Ende der Kurve steht im Zusammenhang mit den
Konzentrationsverlusten.

Abbildung 21 zeigt die Polarisationskurve der Parametervariation der Anzahl der Primarporen,
des Radius der Primarporen, des lonomerfilm-Diffusionskoeffizienten fir Oz an der Oberflache
und der lonomerfilmdicke, wobei die Standardwerte jeweils sind: 6; 3,0-10° m; 9,0-10" m?/s;
4,0-10° m. In allen Diagrammen stellen die roten Linien diese Standardwerte dar. Die blauen
Linien stellen die untere Grenze der einzelnen Parameter dar, die grinen Linien die obere
Grenze. Die Anzahl der Primarporen (

Abbildung 21-a) hatte keinen Einfluss auf die Polarisationskurve fur den untersuchten Bereich,
was durch die Uberlappenden Linien bestatigt wird. Der Radius der Primarpore hat einen
geringen Einfluss auf die Aktivierungsverluste, wie in

Abbildung 21-b zu sehen ist. Die Verringerung des Radius (blaue Linie) verschiebt den Beginn
des ohmschen Bereichs zu niedrigeren Stromdichten.

Der lonomerfilm-Diffusionskoeffizient fur O, an der Oberflache (

Abbildung 21-c) wirkt sich hauptsachlich auf den Massentransport aus. Die Verringerung
dieses Parameters fiihrt zu einer Verringerung der Stromdichte bei gleicher angelegter
Spannung. Das gleiche Verhalten ist bei der Variation der lonomerfilmdicke zu beobachten,
wenn auch mit geringerem Einfluss.
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Abbildung 21: Polarisationskurve der ersten parametrischen Variationsgruppe: (a) Anzahl

der Primérporen, (b) Radius der Primérporen, (c) lonomerfilm-Diffusionskoeffizient fiir O2
an der Oberfldche und (d) lonomerfilmdicke

Abbildung 22 zeigt die zweite Gruppe der untersuchten Variablen: Reaktionsgeschwindigkeit
der Sauerstoffreduktion, Partikelverteilung auf der Oberflache, Potenzialabhangigkeit der SO3’
Bedeckung (Steigung) und Potenzial der halben SOs;~ Bedeckung bezogen auf max. SOz
Bedeckung. Die Referenzwerte fiir diese Variablen sind jeweils 1,0:10"'2m/s; 50%; 12,00 und
0,6.

Die Reaktionsgeschwindigkeit der Sauerstoffreduktion hat Einfluss auf die Verluste im
Zusammenhang mit den elektrochemischen Reaktionen. Mit anderen Worten, man kénnte sie
interpretieren als die Wahrscheinlichkeit, dass die reaktive Spezies im aktiven Zustand an der
Reaktion teilnimmt. Dieser Parameter wirkt sich vor allem auf die Region mit niedriger Strom-
dichte aus (Abbildung 22-a), wo seine Verringerung zu einer Verringerung der Stromdichte bei
gleicher Spannung fuhrt, wie bei der blauen Linie zu sehen ist.

Die Partikelverteilung auf der Oberflache (Abbildung 22-b) bezieht sich auf der Platzierung der
Platinpartikel auf dem Kohlenstofftrager, wobei der Standardwert eine Gleichverteilung ist, bei
der sich die Halfte der Partikel auf der Oberflache und die andere Halfte innerhalb der Poren
befindet. Wenn sich 25 % des Platins an der Oberflache befinden (blaue Linie), tréagt es zur
Leistungssteigerung bei niedriger Stromdichte bei. Dieses Verhalten ist umgekehrt zu dem
Bereich mit hoher Stromdichte, in dem der lonentransport verlangsamt wird, da es schwieriger
ist, in die Pore zu gelangen. Das gegenteilige Verhalten zeigt sich, wenn sich 75 % des Platins
im Inneren der Poren befinden (grune Linie).

Die Potenzialabhangigkeit der SOz Bedeckung (Steigung) (Abbildung 22-c) hat einen
minimalen Einfluss auf die Aktivierungsverluste und die Konzentrationsverluste, wobei die
Verringerung dieses Wertes die Leistung der Zelle leicht verringert. Das Potenzial der halben
SOs Bedeckung bezogen auf max. SOs; Bedeckung (Abbildung 22-d) ist ein nicht bekannter

27



FC-CAT.-=

NG 03SF0579C
o % {f VERBUNDVORHABEN FC-CAT Seite 28 von 35
1= <1 Abschlussbericht

AVL Deutschland GmbH

und willktrlicher Wert, der mit dem Grad der Vergiftung in Verbindung mit dem Potenzial und
der relativen Luftfeuchtigkeit steht. Dieser Wert beeinflusst in hohem Male die Zellleistung,
wobei seine Erhéhung (griine Linie) mit einer besseren Zellleistung verbunden ist.

Reaktionsgeschwindigkeit der Sauer-
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Abbildung 22: Polarisationskurve der zweiten parametrischen Variationsgruppe: (a)
Reaktionsgeschwindigkeit der Sauerstoffreduktion, (b) Partikelverteilung auf der
Ovberfléche, (c) Potenzialabhéngigkeit der SO3- Bedeckung (Steigung) und (d) Potenzial
der halben SOs- Bedeckung bezogen auf max. SOs- Bedeckung

Die letzte Gruppe von Variablen ist in Abbildung 23 dargestellt: Offnungsradiusverhaltnis der
Pore, lonenleitfahigkeit in der Pore, Porentiefe und Diffusionskoeffizient von O2 in Wasser.
Die Referenzwerte fiir diese Variablen sind jeweils 0,90; 1,00 S/m; 4,00-10° m und 2,04-10°"3
m?/s. AuRer dem Verhéltnis des offenen Porenradius haben die letzten drei Parameter keine

relevanten Auswirkungen auf die Polarisationskurve in dem untersuchten Bereich, wie in
Abbildung 23 dargestellt ist.
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Abbildung 23: Polarisationskurve der dritten parametrischen Variationsgruppe: (a)
Offnungsradiusverhéltnis der Pore, (b) lonenleitfahigkeit in der Pore, (c) Porentiefe und (d)
Diffusionskoeffizient von O2 in Wasser

1.1.10 AP 8.10 Erweiterung der AVL FIRE Materialdatenbank PDB

Im AVL Simulationspaket enthalt die Property Database (PDB) verschiedene Daten zu den
physikalischen Eigenschaften der in Brennstoffzellen verbauten und verwendeten Materialen,
die fur die genaue Modellierung und Simulation von Brennstoffzellensystemen unerlasslich
sind.

Hierzu zahlen neben den physikalischen Eigenschaften der Gasarten, wie Wasserstoff, Sauer-
stoff, Stickstoff und Wasserdampf, des flissigen Wassers auch die Eigenschaften von Mater-
ialien, die in Brennstoffzellenteilen verwendet werden, wie Membranen, Katalysatorschichten
und Gasdiffusionsschichten. Dazu gehéren Daten zur Warme- und Stofftransportfahigkeit,
spezifischen Warme, elektrochemische Eigenschaften und anderen relevanten physikalischen
Eigenschaften, s. a. Abschnitt 1.1.1.

Speziell fir die Modellierung der Membran einer Brennstoffzelle sind im folgenden die
bendtigen Daten, um deren Eigenschaften und Verhalten genau zu beschreiben, aufgelistet:
Materialtyp, Dicke, lonenleitfahigkeit, Wassergehalt und -sorption, Elektroosmotischer
Widerstandskoeffizient, Wasserdiffusionskoeffizient, Aquivalentgewicht und hydraulische
Permeabilitat

Diese Eigenschaften sind entscheidend fur die Simulation der Rolle der Membran in der
Brennstoffzelle, einschlieBlich ihres Einflusses auf Effizienz, Leistungsabgabe und Gesamt-
systemverhalten.

Fur einige relevante Membranmaterialen sind diese Daten in der Property Database bereits
hinterlegt. Durch den templatebasierten Ansatz der PDB kdnnen davon ausgehend eigene
Membranmaterialen angelegt werden und Uber die Exportfunktion mit anderen Nutzern geteilt
werden.
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Far die in Abschnitt 1.1.11 beschriebene Implementierung in FIRE M wurde die PDB um die
neuen erforderlichen StoffgréRen erweitert.

1.1.11 AP 8.11 Implementierung 3D-Modell In FIRE

Das ISE 1D-Modell [13] wurde zur Berechnung der generierten Stromdichte aufgrund der
Platinpartikel auf dem Kohlenstoffsupport in die in AP8.5 erstellten Schnittstellen in FIRE M
implementiert. Hierbei wurde das ISE-Modell in das CL-Modell in FIRE M integriert und daflr
in einigen Punkten fur die Anforderungen der 3D-PEM BZ Simulation erweitert.

Die Unterschiede zur ISE-Implementierung sind die 3D Auflésung der Katalysatorschicht und
die Kopplung zu den Erhaltungsgleichungen flir Energie, ionische und elektronische Ladung,
Gasspeziesmasse, Impuls, Gasmasse.

Fir die GroRenverteilung der Platinpartikel wird auf die Proberty Data Base (PDB) von FIRE
M zuruckgegriffen.

Der Ladungsubertragungskoeffizient wird ebenfalls analog zur Standardformulierung in FIRE
M verwendet.

Die Nernst Spannung wird abweichend von der ISE 1D Implementierung mit konstantem
Wert, in FIRE M konzentrations- und temperaturabhangig formuliert.

1.1.12 AP 8.12 Knowledge-Transfer und Support fir AVL FIRE

Nach der FIRE M Basisschulung und der fortgeschrittenen Fuel Cell Modul Schulung wurden
regelmafige Treffen mit dem Fraunhofer ISE organisiert, um kontinuierlichen Support und
Austausch zu gewahrleisten. Anfangs lag der Fokus auf der Erstellung von Gittern fr ein
Segment der Along-the-channel Zelle, wobei ein hybrides Rechengitter entwickelt wurde.
Seit Oktober 2020 wird ein neuer Mitarbeiter des Fraunhofer ISE in AVL FIRE M
eingearbeitet, was zu haufigeren Supportmeetings fuhrte. Nachdem die Gittergeometrie
erarbeitet war, konzentrierten sich die Treffen zunehmend auf Modellierungsmoglichkeiten
und die Verwendung selbstentworfener Formeln.

Im Laufe des Projektzeitraums fanden regelmaRige Treffen statt, um kontinuierlichen
Support zu gewahrleisten. Der Fokus verlagerte sich auf Modellierungsmdglichkeiten und die
Verbesserung der Brennstoffzellenmodellierung in FIRE M. Die Mitarbeiter des Fraunhofer
ISE wurden darin geschult, selbststandig blockstrukturierte Rechengitter zu erzeugen. Mit
wachsender Erfahrung waren regelmafige Supporttermine nicht mehr notwendig, und bei
Bedarf wurden bilaterale Treffen organisiert, um Probleme und Ideen zu diskutieren. Dies
beinhaltete den Austausch zur Materialparametermodellierung und transienten Simulationen
der Brennstoffzelle sowie Unterstiitzung bei der Einrichtung von Lizenzservern und der
Nutzung der Software auf dem Rechencluster. Ein weiteres Thema war die Erstellung
blockstrukturierter Rechengitter und deren Verwendung in Simulationen mit homogenisierten
Flow Channels, um gréRRere Brennstoffzellen zeiteffizient zu berechnen.

1.1.13 AP 8.13 Methodenentwicklung fiir einen kombinierten 1D-3D Workflow

Fur die in AP 8.6, AP 8.7 und AP 8.11 implementierten Modelle wurde ein kombinierter,
durchgangiger Workflow entwickelt Dieser soll den Anwendern eine einheitliche Betrachtung
von PEM-BZ auf unterschiedlichen Zeitskalen und Detailierungsgraden ermdglichen. Hierfr
wurde ein Parametrierungsworkflow entwickelt, der die Transformation von 3D-PEM-BZ
Simulationsmodellen zu 1D-CRUISE M Modellen erleichtert. Die so gewonnenen Modelle
kénnen um weitere Peripheriekomponenten erweitert werden und fur Simulationen von
Lastzyklen uber lange Zeitraume und kompletter Betriebszyklen verwendet werden.
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Abbildung 24: Ubersicht iiber den entwickelten Workflow zur Parametrierung von 1D
Modellen aus vorgelagerten 3D-Simulationen

Der Parametrierungsworkflow ist auf die Leistungsparametrisierung von PEM-Brennstoffzellen
zugeschnitten. Es basiert auf dem RDFC-Stapelmodell (Reduced Dimensionality Fuel Cell)
[15]. Hierflr dienen aus den klassischen Stack-Charakterisierungen (d. h. Polarisationskurven)
und/oder transienten Simulations- bzw. Messdaten und die generellen Zell-/ Stackparameter
als Eingabe.

Hauptschritt des Workflows ist die Bedienung des Parametrierungswizards, welcher
automatisiert einen Optimierungsprozess mit dem Ziel der Fehlerminimierung zwischen
Referenzdatensatz (3D-Simulationsergebnisse) und den Simulationsergebnissen des
resultierenden 1D Stackmodells durchfiihrt. Begrenzt wird das Optimierungsproblem durch
Auswahl von bis zu zwolf Designparametern, die als Modellparameter sich auf die Ohmsche
Verluste, Reaktions- und Transportverluste auswirken. Unter Variierung der
Designparameterwerte wird die quadratische Differenz zwischen den Zielwerten y; und dem
simulierten Ergebnis y; iterativ minimiert:

nyt
1

R, = —Z(Yi - 9)? 3)
i

Wenn mehrere Antwortkurven definiert sind, wird die Gesamtantwort R als gemittelte Summe
aller Kurven berechnet:

R=—) R, )

Im nachsten Schritt wird die Ergebnisqualitdt vor und nach der Parameteroptimierung
analysiert. Wenn die Ergebnisse akzeptiert werden, generiert der Assistent ein
Brennstoffzellenmodell, dass alle fir den Betrieb des Modells erforderlichen Komponenten
enthalt. Die fir die Modellparametrierung verwendeten Referenzdaten werden als Eingabe flr
das Modell verwendet. Die Brennstoffzellen-Stack-Komponente enthalt aulRerdem bereits die
in der Optimierung ermittelten Modellparameterwerte. Aufgrund der Nutzung der gleichen
Materialdatenbank und Basismodellierung zur Beschreibung von Zell-/Stackverhalten in FIRE®
M und CRUISE® M kénnen gute Ubereinstimmungen zwischen den Modellen erzielt werden.
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Abbildung 25: Vergleich zwischen Referenzergebnissen aus 3D-Simulation und
Rechenergebnissen aus 1D-Simulationen fiir die Polarisationskurven unter Verwendung
des mit dem Workflow parametrierten 1D-Stapelmodells

In der konkreten Fallstudie wurde das Referenz-FIRE® M-Modell bei sechs verschiedenen
Betriebsspannungen (0,6, 0,65, 0,7, 0,75, 0,8 und 0,9 V) simuliert. Zusatzlich wurden zwei
Temperaturen fir die Randbedingungen (60 °C und 80 °C) berticksichtigt. Die resultierenden
Polarisationskurven dienen als Benchmark-Daten.

Die physikalischen Abmessungen der Brennstoffzelle und die resultierenden
Polarisationskurven wurden aus dem FIRE M Modell mithilfe des Parametrierungsworkflows
im CRUISE® M Brennstoffzellmodell (ibernommen. Dabei wurden konsistente Material-
eigenschaften fur Membran, Gasdiffusionsschicht und Katalysator sichergestellt.

Abbildung 25 beinhaltet flr die zwei Temperaturen den Vergleich der Polarisationskurve aus
dem CRUISE® M-Brennstoffzellenmodell mit der Referenzkurve aus FIRE® M. Mithilfe von drei
(von insgesamt zwolf maglichen) aktivierten Designparametern im Optimierungsvorgang und
bei Vorhandensein von nur sechs Betriebspunkten pro Kurve kann bereits eine
Ubereinstimmung mit einer maximalen Abweichung von 6% erreicht werden.

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 fiir eine verbesserte realitdtsnahe Abbildung der stattfindenden Prozesse.
Teilaufgabe der AVL Deutschland GmbH war hierbei die Entwicklung und Erprobung der
industriell einsetzbaren Membranmodellen und damit die Verbesserung und Ertlchtigung der
Simulationsmethoden zur Brennstoffzellenentwicklung, basierend auf dem Simulations-
werkzeugen AVL FIRE M und CRUISE M. Durch die signifikanten Erweiterungen des Modells
zur Berechnung der generierten Stromdichte aufgrund der Platinpartikel auf dem Kohlenstoff-
support (Katalytische Schicht) konnte die Genauigkeit der Simulationsmethode entscheidend
verbessert werden. Dies wurde auch durch die im Projekt durchgeflihrten Validierungs-
rechnungen anhand experimenteller Untersuchungen der Projektpartner bestatigt.
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3. Anschlussfahigkeit
3.1. Verwertbarkeit
3.1.1 Wissenschaftliche Verwertung

Die Analyse der und quantitative Beschreibung der funktionalen Schichten mit neuen Material-
ien hat bereits zu Projektlaufzeit zu einer wissenschaftlichen Verwertung gefihrt.

Neben zahlreichen Veroffentlichungen des IMTEK zur Charakterisierung der Leistung in
Abhangigkeit von Materialeigenschaften und Betriebsbedingungen konnten auch bereits erste
Ergebnisse des im Rahmen des FC-CAT Projekts entwickelten Simulationsmodelle und die
dazugehdrigen Simulationsmethoden bei Fachtagungen vorgestellt werden [16, 17, 18].

3.1.2 Nutzung und Verwertung

Die im Rahmen des FC-CAT Projekts entwickelten Simulationsmodelle und die dazugehérigen
Simulationsmethoden dienen der Erweiterung der Modellierungsqualitat des CFD-Codes AVL
FIRE M und AVL CRUISE M fir die Entwicklung von Brennstoffzellen. Im Rahmen des Projekts
wurden diese Modelle und Methoden weiterentwickelt und anhand experimenteller Daten
verifiziert. Die entwickelten Modelle und Methoden kénnen so bei der Entwicklung von PEM
Brennstoffzellensystemen eingesetzt werden. Ein Teil der entwickelten Neuerungen werden
mit zukinftigen Versionen von AVL FIRE M und AVL CRUISE M einsetzbar sein und kénnen
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
kénnen von der AVL Deutschland auch bei Dienstleistungsprojekten genutzt werden. Der
unmittelbare Nutzen fir AVL Deutschland besteht darin, die bei der Entwicklung derartiger
Technologien gewonnene Kompetenz (ber kommerzielle Simulationsdienstleistungen zu
vermarkten.

3.2. Veroffentlichungen aus dem FC-CAT-Projekt
Im Rahmen des Projekts entstanden einige Veroffentlichungen:

[16] G. Vaz, C. Fink, D. Gerteisen, “Effect of Model Parameters on the Performance of a PEM
Fuel Cell Using a Pore-scale Catalyst Layer Model”, ModVal 2024 — 20th Symposium on
Fuel Cell and Battery Modeling and Experimental Validation, 2024

[171N. Raue, J. Schall, D. Gerteisen ,Ortsaufgeloste 3D-CFD Modellierung einer
segmentierten PEM-Brennstoffzelle: Einfluss unterschiedlicher Betriebsbedingungen auf
lokale Leistungsparameter, AVL Simulation Conference Germany, Regensburg, 2024.

[18] G. Vaz, C. Fink, D. Gerteisen, “Effect of Model Parameters on the Performance of a PEM
Fuel Cell Using a Pore-scale Catalyst Layer Model”, International Hybrid Workshop "Fuel
Cell MEA Design"

Far 2025 sind weitere Veroffentlichungen der Ergebnisse des Projekts geplant.

4. Zusammenfassung

Das FC-CAT Projekt ist weitestgehend nach der ursprunglich 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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A. Verwendete Abkiirzungen

BZ Brennstoffzelle

BMWi Bundesministeriums fur Wirtschaft und Technologie
CFD Computational Fluid Dynamics = Strédmungssimulation
CFL Courant-Friedrichs-Lewy-Zahl

CL Catalytic Layer

GDL Gas Diffusion Layer

MEA Membrane Electrode Assembly

MPL Micro Porous Layer

PEM Polymerelektrolyt-Membrane
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