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Kurzfassung

Die Entwicklung der Solid Oxide Fuel Cell (SOFC) Technatdmit in den letzten Jahren
beachtliche Fortschritte gemacht. Das Entwicklungs&elagert sich mehr und mehr von
Laborversuchen mit Einzelzellen bzw. kleinen Zellstapeln thibis 5 Einzelzellen
(Shortstacks) und einer elektrischen Leistung im Wagtblerhin zu Stacks im wirtschaftlich
viel interessanteren kW-Bereich. Das Kernstiick eineedizelle ist die sog. Membran-
Elektrodeneinheit (Membrane Electrode Assembly, MEA).

Am Forschungszentrum Jilich (FZJ) wird ein Konzept arkalt, das auf planaren
Zellen (im Gegensatz zu rohrenférmigen Zellen) mit einktiven geometrischen
Elektrodenoberflache der MEA von ca. 20 cm mal 20 cm bef{@4 konnte ein Stack
bestehend aus 60 Einzelzellen gebaut und erfolgreich betriebatenvedie erzielten
elektrischen Leistungsdaten dieses Stacks sind fir eine Stek dieser Bauweise ein
Weltrekord und betrugen 13,3 kW im Wasserstoffbetrieb und 11,9nk\MMethanbetrieb.
Dieser Fortschritt geht mit einem erhdhten Modellierungatiefiir solch gro3e Stacks
einher, um mittels Simulationsrechnungen effizient Designvedoesgen und Opti-
mierungen durchfiihren und kostspielige Experimente einsgarkdnnen.

Wahrend fir die stromungsmechanische und reaktionstechnisthdoptimierung der
dreidimensionalen Stackstruktur das Computational Fluid D€SIgD)-Werkzeug ,Fluent"
eingesetzt wird, ist es fir die Integration adaquater Mwde Simulationssoftware zur
Modellierung von SOFC Applikationen, d.h. Gesamtanlagen fischéeedene Anwendungen
in denen die SOFC nur ein Baustein ist, erforderlich, scheehnende Abstraktionen von
dem 3D Strukturmodell abzuleiten und geeignet zu implementieren.

Es wird gezeigt, dass die Abstraktion der SOFC-Modelle ednd einzige raumliche
Dimension und ein effizienter Betrieb grof3er Stacks glechen technischen Voraus-
setzungen erfordern.

1 Einleitung

Fur die mathematische Modellentwicklung von SOFC-Stacks irBléf¢ich muss ein
Engineering-Tool flr umfassende Sensitivitdtsanalysen zur §tenfji stehen. Am
Forschungszentrum Jilich wird das u. a. durch CFD-Stinakn erreicht [1].

Die Rechenzeiten liegen allerdings je nach Problemgrof@eirmich von Stunden bzw.
Tagen, bezogen auf einen einzelnen Prozessor. Fir dieatimagvon SOFC-Modellen in
Ubergreifende Applikationen zu Balance-of-Plant (BoP) Aralysind aber Rechenzeiten im
Sekundenbereich oder darunter erforderlich.



Im Forschungszentrum Jilich (FZJ) erfolgt dazu dieugition von Brennstoffzellen auf
mehreren Abstraktionsebenen. In diesem Beitrag wird di@etndung der SOFC-Modelle
im FZJ auf den unterschiedlichen Abstraktionsebenen daltgéskizziert in Bild 1).

Mit SOFC-Modellen, die in das CFD-Programm Fluengégniert wurden, kénnen neben
der Strdomung die Temperaturverteilungen, Gaskonzentrationen undstoddendichte-
verteilung im Stack 3-dimensional simuliert werden. Diddeslell wird wegen der Fille
der Detailinformationen Strukturmodell genannt. Die Gegen-Gieichstrombauweise von
Brenngas und Luft der im FZJ verwendeten Stacks ermdglichtediakion der raumlichen
Dimensionen auf eine einzige Dimension, und zwar der Strésnichtung des Brenngases
in einer Zellebene. Dieses so reduzierte Verhaltensinsidalliert ein einzelnes Brenngas-
Luft-Kanalpaar und erlaubt Aussagen Uber das Verhalten gamezen Stacks, sofern die
Bauweise und der Betriebszustand eine hinreichend homogene Strémnucdsemperatur-
verteilung gewahrleistet.

Die Rechenzeiten des Verhaltensmodells hangen von dernheptierung ab. Moderne
Modellierungswerkzeuge wie z.B. Matlab ermdglichen eing sehnelle und effiziente
Modellentwicklung. Mit dem in Matlab erstellten Modell kénnemaz auch dynamische
Vorgange berechnet werden, aber mit etwa 15-30s flir eineonétatin Betriebspunkt liegt
die Rechenzeit immer noch zu hoch, um ein solches ModelFFwi&tionsblock in eine
Ubergeordnete Systemsimulation zu integrieren. Durch eirRBmpRementierung in einer
klassischen Programmiersprache (hier: C) konnte die Rechetessielben stationaren
Betriebspunktes auf etwa 50 ms reduziert werden. Somit wurdesdiodell attraktiv
genug, und wurde am FZJ mittels sog. S-Functions fir Mattabliak der System-
modellierung zur Verfligung gestellt.

Strukturmodell (3D CFD-basiert)
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Bild 1: Auskopplung eines 1D-Verhaltensmodells
nur Co- und Counterflow, Cross-flow mindestens 2D

2 Grundlagen

Das Kernstlick einer oxidkeramischen Hochtemperatur-Brefinstief (Solid Oxide Fuel
Cell, SOFC) ist die sog. Membran-Elektrodeneinheit (engl. Mame Electrode Assembly,
MEA). Sie besteht aus drei Hauptkomponenten: In der Mittéschen den beiden
Elektroden (Anode und Kathode) ist ein keramischer Elektanlg Yttrium-stabilisiertem
Zirkondioxid. Dieser Elektrolyt (Solid Oxide) gibt der SOkren Namen und leitet bei hin-
reichend hohen Temperaturen (ab ca. 700 °C) SauerstoffioAgnii@® gewahrleistet so den



Ladungstransport von der Anode zur Kathode. Die Anode bestehtrems Nickelcermet,
d.h. metallisches Nickel ist fein verteilt eingebetietine Zirkondioxidmatrix. Die Kathode
ist ein Perovskit (klassisches Material: Lanthanstuonthanganat). Das ist eine Keramik,
die O in seine Matrix einbaut. An der Anode findet die Oxidation desnBgases statt.
Dabei entzieht die Anode einem Wasserstoffmolekil) (4 einer elektrochemischen
Reaktion zwei Elektronen feund bildet zwei Protonen’Hdie in der Elektrode verbleiben:

H, - 2H" +2¢ (1)

Diese zwei Elektronen flieBen dann als elektrischerefgbtrom von Stackklemme zu
Stackklemme durch die elektrische Last im Verbrauchmaridreis.

Das ist in Bild 2 skizziert, welches den im FZJ herdikste Aufbau einer Anoden-
substrat-gestiitzten SOFC zeigt. An der Kathode nimmt dersaffiel € auf, wird also
reduziert und als ©in die Kathode eingebaut:

0, +4e - 207 )

Die O* lonen wandern dann durchs elektrische Feld im Elektrokternodenseite und
rekombinieren dort mit den’Hzu HO. Das ergibt dann die Bruttoreaktion

1 _ _
H2+EOZ+2e - H,0+2e (3)
S S S S S S S S S
Luft (02, N2) < Kathode
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Bild 2: Schematischer Aufbau einer substratgestiitzten SOFC

oben: Luftkanal; unten: Brenngaskanal

Eine Besonderheit der SOFC ist, dass sie auReuéh z.B. mit Erdgas betrieben werden
kann. Dabei wird das Erdgas nicht direkt oxidiert, somdeiGegenwart von ¥ durch das
Nickel der Anode katalysiert zunachst in Wasserstoff uragelelt. Dieser chemische
Prozess heildt Reformierung. Die Bruttoreaktion des Gesasataes fir Methan (CHals
Modellerdgas ist dann fir 100 % Umsatz:

CH, +20, +8¢ — CO,+2H,0+8¢ . (4)

Es ist darauf zu achten, dass das Erdgas vor Eimtritiei SOFC ausreichend befeuchtet
wird. Das ist nétig, um zu verhindern, dass die Kohlenwatste im Erdgas cracken und
sich fester Kohlenstoff auf der Anode abscheidet. Es bildbt &in Gemisch aus,HCO,
CO; und je nach Temperatur und Umsatz verbleibende®@ Hnd CH. Die gesamte
Reformierung kann dann durch folgende zwei Reaktionsgleichuregerrieben werden:

CH, +H,0 - CO+3H, (5)



CO+H,0 - CO, +H, (6)

Diese Reaktionen laufen schneller ab als der elefkémische HUmsatz und sind in
Summe stark endotherm, d.h. sie verursachen arkeptéitt eine starke Warmesenke und
senken die Stacktemperatur dort lokal ab

Um diese Warmesenke und die RuR3bildungsgefahr eu$S@FC heraus zu verlagern,
wird man in der Praxis der SOFC einen sog. Vormeéorals externen Reaktor vorschalten
und dort ca. 20 bis 30 % des Erdgases umsetzeat bgn die SOFC gelangt.

Im CFD-Modell missen die Reaktionen (3), (5) unyl rfdelliert werden, wobei die
elektrochemische Umsatzreaktion (3) ihre Reakpartmer aus den getrennten jeweiligen
Fluidraumen von Anode und Kathode bezieht: An jesketdle gilt fir die Klemmspannung
Uk [V] einer Zelle die lokale Kennliniengleichung

Uy =Up ho Ryesl (7)

mit der lokalen StromdichtefAcm?] und der Nernstspannuily, ,,, o [V]

RT pb

UH /H O(pk’T):UI(-)i /H o(T)_ In (8)
2/ M3 2/ M2 2F (A) (K)/ 0
) [(p%/p°)

Dabei istR die allgemeine Gaskonstante [JH6f], F die Faraday-Konstante [Asnig) T

die Zelltemperatur [Klund diepg [Pa] die Partialdriicke der jeweiligen Gaskompoaent
(A) steht fur die Anodenseite uid) fiir die Kathodenseite. Da der Wasserstoff beincBur
stromen der Gaskanéle von der elektrochemischedafioin verbraucht wird, nimmt sein

Partialdruck langs des Brenngasweges ab und is‘aﬂ]herschiedenUf,Z,Hzo (T) ist die

Nernstspannung beim Standarddrp®k=100kPa, und diese Temperaturfunktion wird
aus bekannten thermodynamischen Daten fiir die $t@irdardreaktionsenthalpie berechnet:

UI(-)|2/H20(T) :_ARGI-?Z/HZO(T)/ZF . ©)
In diesem Modell wird vorausgesetzt, dass die mk&tnnliniengleichung dem ohmschen

Gesetz mit einem ebenfalls stark temperaturabhéngiggellwiderstan Iigm [Qcm?] folgt.

Deshalb muss ein partielles Differenzialgleichuggeesm (PDE) bestehend aus einer
differenziellen Energiebilanz der Gasstrome eirie@ich der Warmelbertragung von den
Gasen an die Interkonnektorplatte, der Warmelestgleichung fir den Interkonnektor, der
vorstehend beschriebenen elektrochemischen Umsitizghg und den strémungs-
mechanischen Grundgleichungen gelést werden. Naidurg des PDE Systems muss
einerseits die Integration der lokalen Stromdiétecm™?] aus (7)uber die Zellflaché\zq .=

XY [cm?] den Gesamtstroin[A] ergeben. Andererseits muss das It. FaradaymecBesetz

mit dem pro Stackebene umgesetzten H2- Molenstﬁcl)"r,m2 [mol/s] korrelieren:
| = ”| U, T(xy), pc(xy)) dxdy = 2FAny, , (10)

Bei dieser Vorgehensweise ist die Spannung einazeEelle ein bekannter Eingabe-
parameter. In der Praxis wird in der Regel aber @asamtstronm vorgegeben und die
zugehorige Klemmenspannung stellt sich dementspnectein. Will man das simulieren,
variiert man die Klemmenspannung solange, bis €fijllt ist. Man kann die Zellen einer



planaren SOFC mit metallischem Interkonnektor ale dquipotenzialflache auffassen, also
eine konstante Klemmenspannung annehmen, denn agptépannungsabfall findet quer
zur Stromungsrichtung im Elektrolyten statt.

Diese Zellen werden im fertigen Stack mit einematlisthen Interkonnektor aus einem
speziellen, hierflir entwickelten Stahl in einerkéischen Reihenschaltung verbunden,
wobei sich die einzelnen Zellspannungen zur Gesamtaing addieren und jede Zelle vom
gleichen Gesamtstrom durchflossen wird. Allerdirgysdabei die lokale Stromverteilung in
der Flache der MEA nicht konstant. Sie in jederl&elu berechnen und dann auf den
Gesamtstrom bzw. die Zellspannung zu schlieBedjesfufgabe des SOFC Modellings.

Der Interkonnektor leitet den Strom von Zelle zdl&Zend trennt die Anodenseite und
die Kathodenseite elektrisch und gasseitig voneileanDazu ist in den Interkonnektor-
platten eine Gasverteiler- und Gaskanalstruktugezirbeitet.

3 Abstraktion auf eine raumliche Dimension

Die Abstraktion des Strukturmodells auf eine raoh#i Dimension, die der
Strémungsrichtung des Brenngases, ist dann erlagin alle Anderungen der Gaspartial-
driicke, der Temperaturen von Luft, Brenngas undskss sowie der lokalen Stromdichte
hauptséchlich in Brenngasstrémungsrichtung vertaufad diese Effekte in den beiden
anderen Raumrichtungen vernachlassigbar sind. i

« xdie Strdmungsrichtung des Brenngases in eineeletie

» ydie Richtung quer zur Strémungsrichtung in eindiebene

e zdie vertikale Raumrichtung (Zellstapel)

3.1 Reduzieren der Raumrichtung quer zur Stromungsrichtuig (y)

In der Zellebene quer zur Strémungsrichtung issaliBedingung gleichbedeutend mit
einer homogenen Strémungsverteilung und damit ejghend mit einer quer zur
Stromungsrichtung homogenen Stromdichte- und Teatpererteilung. Genau diese Eigen-
schaften sind auch wichtig fur eine effiziente Stansbeute jeder Brennstoffzelle. Das wird
natirlich nur mit Designs erreicht, in denen Braamgnd Luft entweder im Gleichstrom
oder im Gegenstrom parallel zueinander durch dewckSfHlieBen. Wie oben beschrieben,
kann die lokale Stromdichte einer Brennstoffzellecth Gleichung (7) ausgedriickt werden.
Entlang eines Brenngaskanals ergeben sich dadueatpdratur- und Stromdichteprofile.
Unterschiedliche Temperaturen oder GasversorgurgiervidBrenngaskanale in einer Ebene
wiirden wegen der Aquipotenzialbedingung zu einér smgleichmaRigen Stromdichte-
verteilung fitlhren, wobei die am schlechtesten vgtsa Brenngaskandle die niedrigste
Temperatur der Ebene hatten.

Eine gleichmaRige Versorgung der Brenngaskanakr &hene wird durch geeignete Aus-
legung der Zellmanifolds (Gasverteiler) der Ebeeenicht. Diese Auslegung wurde in klas-
sischer Art und Weise durch CFD-Simulationen unddRverlustmessungen unterstitzt.



3.2 Reduzieren der vertikalen Raumrichtung (z)

In der vertikalen Richtung sind ebenfalls méglichemogene Verhaltnisse anzustreben:
Wegen der Reihenschaltung der Einzelzellen muss Zetle von demselben Gesamtstrom
durchflossen werden, sodass eine ungleichmaRigenBasversorgung der Zellen lokal zu
ungleichmafigen Brenngasnutzungen filhrt. Das wéikh negativ auf die elektrische
Leistung der unterversorgten Zellen aus.

In den Gaskandlen ist die Strémung bei nahezu akégvanten Betriebszustanden
laminar. FUr die Gaskandle liefert das Hagen-Pdissche Gesetz [3] dann einen Zusam-
menhang zwischen Druckverlust und den individuelelumenstrémen in den Kanalen:

Ap,, = ¢%Vm (11)
CIhyd anal

mit dem DruckverlustAp, und den VolumenstromeW fiir denmten Gaskanals ist die

dynamische Viskositat [kghsh)], lkaa die Lange [m],dnya der hydraulische Durchmesser
[M] und Akana der Stromungsquerschnitt [m?] des Kanals. Der dfaftist ein Formfaktor,
der die Abweichung vom kreisformigen Querschnitsdbgeibt. Werte daflir finden sich
ebenfalls im VDI-Warmeatlas [3].

Die so abgeschatzten Druckverluste [2] liefern @Giruindlage fir die erforderlichen
Kanalguerschnitte zur Sicherstellung einer gleidBigé Gasversorgung aller Zellebenen.

4 Simulationsergebnisse

4.1 Vergleich der Simulationen mit gemessenen Temperatuipfilen

Durch 50 mm tiefe Bohrungen in Interkonnektorplattier Typen E20 und F'20 kdnnen
Temperaturprofile aus dem Inneren von sich im Bbtiefindlichen SOFC-Stacks auf-
genommen werden. Bild 3 zeigt den Aufbau eines SGFks (sog. E-Design) im FZJ
sowie gemessene Temperaturprofile entlang einean@eskanals in der Mitte eines 10-
Zell-Stacks, die mit einer CFD-Simulation verglicheverden. Bei solch relativ kleinen
Stacks (10 Zellen), die noch im Ofen betrieben werthiissen, macht sich méglicherweise
der Einfluss der wegen der komplexen Strahlungsiteriese zwischen Ofen und Stack
vergleichsweise grob modellierten Oberflachenbd$ehieit des Stacks bemerkbar.

4.2 Vergleich der Simulationsmodelle anhand einer 50-Zell-&tk-Simulation

Die Auslegung einer 20-kW-Anlage, die vier 5-kW-&s enthalten soll, wurde mit Hilfe
des 1D-Verhaltensmodells durchgefihrt. Die Simafatilir den typischen Lastfall wurde
mit dem 3D-Strukturmodell abgeglichen.

Die Vorgaben der Auslegung waren eine Nennleisteorg5 kW, 20 % vorreformiertes
Erdgas mit einer Brenngasnutzung von 70 %. Furgdaebene Zelldesign ergibt sich ein
Bedarf von 50 Zellen pro Stack bei einem Gesamtstvon 133,3 A. Fir eine aktive
Zellflache von 192 cm2 = 361 cm? ergibt sich darairsee mittlere Stromdichte von 368
mA/cmz.



Fur den Modellvergleich sind als wichtiges Ergebdiis ermittelten Temperaturprofile
dargestellt. Wahrend das 1D-Modell adiabat rechmetde im 3D-Modell eine Schicht aus
10 cm Hochtemperaturisolierung bertcksichtigt. lildBl sind die Temperaturprofile in
Brenngasstromungsrichtung dargestellt, sowohl &ir 8tack (Eac), das Brenngas €le),
als auch die Luft (I,x). Die Temperaturprofile im Modellvergleich sind awan den
gleichenx-Positionen dargestellt, aber von unterschiedlich®wsitionen projiziert, damit
die Profile des 3D-Modells die jeweiligen Zu- untdfahrrohre schneiden.
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Bild 4: Vergleich der Simulationsmodelle fur einen 50-Zhck einer Anlagenauslegung
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