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Povzetek | Gorivne celice PEM bodo v prihodnijih desetletjih igrale vodilno viogo pri
prizadevanju za CistejSe tehnologije v mobilnosti in stacionarnih aplikacijah. Modeliranje
gorivnih celic PEM na ve¢ nivojih omogoc€a vpogled v zapletene procese in sluzi tudi kot
orodje za optimizacijo komponent in materialov. Predstavljamo tipi¢ne pristope, uporab-
liene pri simulacijah in analizah mikrostruktur, MEA-sklada ter manjSih gorivnih celic, pod-
robneje pa obravnavamo 2+ 1D-pristop za analizo velikih celic. Pritem pristopu je gorivna
celica razdeljena na 2-dimenzionalne in 1-dimenzionalne domene. Dve vzporedni 2D-do-
meni predstavljata kanale bipolarnih ploS¢ ter sosednji porozni GDL na anodni in katodni
sfrani. 2D-domeni sta povezani z 1D-domenami, ki predstavljajo MEA-sklad.

Kljuéne besede: gorivne celice PEM, mobilnost, numeriéni modeli, simulacije, metoda
koncnih elementov, mobilnost, povezani problemi

Summary | The main topics of this article are numerical models of PEM fuel cells. It
is estimated that PEM fuel cells will play a leading role in the pursuit of cleaner technologies
in mobility and in stationary applications. Multi-scale modeling of PEM fuel cells gives us
an insight info complex physical and elecfro-chemical processes and also serves as a
fool for optimizing components and materials. We present the fypical approaches used
in the simulations and analyses of microsfructures, membrane-electrode-assembly and
smaller-size fuel cells. In more detail we consider the 2 + 1D approach for the analysis of
large fuel cells. Inthis approach, the fuel cell is divided info regions of 2D and 1D domains.
Two parallel 2D domains represent the anode and cathode side flow fields and gas dif-
fusion layers. Anode and cathode sides are connected by the 1D domains, representing
the membrane electrode assembly.

Key words: polymer electrolytfe membrane fuel cells, mobility, numerical models, simulo-
fion, finite element method, coupled problems

shranjena v rezervoarju vodika, ki se nato z
uporabo gorivnih celic pretvori v elekiricno
energijo. Uporaba rezervoarja namesto baterij
prinese v doloCenih primerih veliko prednost.

Pred nedavnim so nas delegati 195 drzay,
ki sodelujejo v Medvladnem forumu o pod-
nebnih spremembah (IPCC, 2018), ponovno
opozorili na vpliv éloveka, ki ga ima na okolje,
in potrebo po zmanj$anju izpustov foplogred-
nih plinov. V zadnijih letih so se na podrogju
transporta Ze zgodile spremembe, ki kazejo
premik k uporabi GistejSih virov energije.
Predvsem uporaba elekfriénih baterijskih
avtomobilov je postala nekaj vsakdanjega.
Je pa Stevilo elektriénih vozil v primerjavi
z uveljavljenimi vozili na fosilna goriva Se
vedno zelo majhno.

Poleg baterijskin vozil so SirSi javnosti na
voljo manj znana elekiriéna vozila na gorivne
celice. Gorivne celice PEM (ang. proton ex-
change membrane fuel cell) so eden glavnih
kandidatov za veliko vliogo tako v transportu
(slika 1) kot tudi v stacionarnih aplikacijah
prinodnjih desetletij. Pri gorivnih celicah PEM
se kemi¢na energija vodika in kisika preko
kemic¢nih reakcij pretvori v elekiriéno in toplot-
no energijo ter vodo. Glavna razlika med
PEM-tehnologijo in baterijami je v fem, da je
pri slednjin vsa energija shranjena v baterijah,
medtem ko je pri PEM-tehnologiji energija
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Pri prometu se prednost PEM-fehnologije po-
kaze predvsem v dosegu vozil in ¢asu pol-
njenja. V tem pogledu so PEM-vozila povsem
enakovredna vozilom na fosilna goriva.

Poleg cestnega prometa pa so gorivne celice
PEM zanimive tudi pri drugih aplikacijah (za
pregled glej npr. (FCS, 2017)). V septembru
2018 je na severu Nemgije zacel voziti prvi
potniski viak na vodik, ki na redni liniji zamen-
juje stare dizelske viake (Guardian, 2018).
V porastu je uporaba sistemov z gorivnimi
celicami na mestih, kjer je nujna neprekinjena
oskrba z elekiriéno energijo. V viogi pomoznih



generatorjev se PEM-sistemi vgrajujejo v bol-
niSnice, podatkovne centre, felekomunikacij-
ske stolpe itd. (npr. (DOE, 2017)).

Za gradbenike oziroma za gradbisca je zanimi-
va uporaba gorivnih celic kot primarnega vira
energije. PEM-fehnologija je namre¢ idealna za
odmaknjena podrogja oziroma za obmodja,
kjer elekfricno omreZje Se ni vzpostavljeno
(npr. (DOE, 2017)). Se posebej pa je PEM-teh-

nologija priviaéna, &e se izkoristi tudi proizve-
dena toplota, ki je sicer zavrzena pri delovanju
gorivnih celic. Pri takih sistemih se gorivne
celice uporabijo za kogeneracijo elekiricne in
toplotne energije v stavbah (Ham, 2015). Ne
nazadnje lahko gorivne celice poganjajo tudi
gradbeno mehanizacijo (RR, 2015).

Ko govorimo o prednostih in moznostih upo-
rabe gorivnih celic PEM, je freba omeniti fudi

Slika 1+ Osebna in tovorna vozila na gorivne celice: a) toyota mirai (avtor slike Michal Setlak*), b)
honda clarity (avtor slike Alexander Migl*), ¢) hyundai ix35 (avtor slike Spielvogel*), d)
toyota project portal; *(licenca CC BY-SA 4.0 (hitps://creativecommons.org/licenses/by-

sa/4.0), Wikimedia Commons).

2 » KAJ SO GORIVNE CELICE PEM IN KAKO DELUJEJO?

Gorivne celice PEM so naprave, ki spreminjajo
kemicno energijo goriva v elekiriéno energijo
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Slika 2 » Shema elekirokemicnih procesov pri
delovanju gorivne celice.

s pomocjo kemi¢ne reakcije in oksidanta. Pri
gorivnih celicah PEM se za gorivo uporablja
vodik, za elektrolit pa se uporablja posebna
polimerna membrana, ki je nepropustna za
elekfrone, dopuséa pa prehod vodikovih ionov
(profonov). Za oksidant se lahko uporablja
Cisti kisik ali pa Kisik iz zraka.

2.1 Elektrokemiéne reakcije

Na sliki 2 je prikazan princip delovanja gorivne
celice PEM. Na sredini gorivne celice je elek-
trolitska membrana, levo in desno od nje
pa so porozne in elekfriéno prevodne plasti
anode in katode. Elekiriéni krog je sklenjen s
povezavo anode in katode preko porabnika
(npr. elekiromotorja).

Delovanje gorivne celice je razdeljeno na
dva procesa, in sicer na oksidacijo na anod-
ni strani in na redukcijo na katodni strani.
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nekaj pomanjkljivosti. Prva pomanjkljivost gre
na raéun (ne)obstojece infrasfrukutre za pol-
njenje z vodikom, a se tudi na fem podrocju
v Sloveniji Ze kaZejo doloCeni premiki (MZI,
2018). Preostale prepreke, ki jih bo treba v
prihodnjih lefih premostiti, so povezane pred-
vsem s pove¢anjem zmogljivosti sistema in
znizanjem cene mnoziéne proizvodnije. Zaradi
tega so razvoj in raziskave na fem podrocu
v polnem tfeku in vedno ve¢ je potreb po
natanénih numeriénih modelih gorivnih celic.

Glavne ovire pri modeliranju gorivnih celic
PEM so: razmerje med povr$ino gorivne celice
in debelino poroznih komponent (zaradi Ce-
sar je 3D-analiza celotne celice prakfiéno
nemogoc¢a) in Stevilni povezani fizikalni in
elektrokemicni procesi, ki so vkljuGeni v delujo-
¢o gorivno celico (zaradi éesar so modeli zelo
zapleteni in numeri¢no nestabilni).

V tem delu v nadaljevanju predstavljamo pri-
stope, ki jih uporabljomo pri preskakovanju
prej omenjenih preprek pri modeliranju. V
razdelku 2 predstavlijamo osnovne koncepte
delovanja ter sestavne dele gorivne celice. V
razdelku 3 so prikazani pristopi za modeliran-
je od nivoja mikrostrokture pa vse do manjSe
gorivne celice. Najve€ji poudarek v lanku pa
je na predstavitvi numeri¢nega 2+1D-modela
za analizo velikin gorivnin celic. Ta model
je predstavijen v razdelku 4, kjer poleg for-
mulacije prikazujemo tudi nekaj rezultatov
numeri€nih simulacij. V razdelku 5 podajamo
Se nekaj zakljuénih besed.

Pri oksidaciji na anodni strani vodik odda
elekfrone

H,—>2H"+2¢, m
vodikovi ioni (protoni) nato prehajajo preko
elektrolitske membrane na katodno stran,
elekironi pa pridejo na kafodno stran preko
porabnika. Na katodni strani nastane redukcija
%oz F2H +2¢" — H,0, @
kjer se elektroni, vodikovi ioni fer kisik zdruzijo
v vodo. Celotno kemicno reakcijo delovanja
gorivne celice lahko zapiSemo kot

H, +%02 — H,0+toplota. ®)
Za zanimivost naj omenimo, da je delovanje
gorivne celice PEM ravno obraten proces od
pridobivanja vodika z elekirolizo vode in tudi
sesfava naprave za elekirolizo je enaka gorivni
celici PEM.

2.2 Sestavni deli

Kot je bilo Ze omenjeno, sestavljajo gorivno
celico PEM anoda, katoda in elektrolitska
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membrana, kjer so posamezna podrogja ses-
tavljena iz ve¢ slojev. Tipicna konfiguracija
gorivne celice PEM sestoji iz 7 slojev (glej sliko
3); ¢e zacnemo z anodne strani:

« anodna bipolarna ploséa, po kateri se do-
vaja vodik in se prevaja elekiriéni tok,

* porozen sloj GDL (ang. gas diffusion lay-
er), preko katerega prehaja vodik, hkra-
ti pa omogoCa prevajanje elekiriénega
foka,

e plast plafinastega katalizatorja CL (ang.
catalyst layer), ki omogo€i vodiku, da odda
elekirone,

* elektrolitska membrana PEM, ki prepreduje
fransport elekironov, omogoca pa prehod
vodikovih ionov,

* plast platinastega katalizatorja CL, ki omo-
godi, da se elekfroni, vodikovi ioni ter kisik
zdruzijo v vodo,

* GDL, preko katerega prehaja kisik in se
odstranjuje proizvedena voda, omogoca pa
tudi prevajanje elektriénega toka,

« katodna bipolarna plo$éa, po kaferi se
dovaja Kisik, odvaja proizvedena voda in se
prevaja elektricni fok.

V' skupnosti, ki se ukvarja z raziskavami
gorivnih celic, se je za sestav iz srednjih
petih slojev (GDL + CL + PEM + CL + GDL),
kjer potekajo glavni procesi (glej sliko 4),
uveljavilo ime MEA-sklad (ang. membrane
electrode assembly). Tako je pri posamezni
gorivni celici MEA-sklad stisnjen med dve
bipolarni ploSg¢i.

3+ 0D MIKROSTRUKTURE DO MODELA MANJSE GORIVNE CELICE

Modeliranje gorivnih celic je zahtevno, sqj
so kompleksne naprave, v katerih potfekajo
razliéni fizikalni/kemicni procesi, vkljuenih
je ve€ razliénih materialov, dodatno tezavo
pa povzro¢a dejstvo, da imamo opravka z
dogajanjem na razliénih skalah (slika 5). Na
najmanjSi skali, ko govorimo npr. o mikrostruk-
turi GDL, imamo opravka s strukturami (viakni
in porami), ki so ve¢inoma manjSe od 104 m.
Ce bi si Zeleli podrobneje pogledati dogajanje v
katalizatorski plasti ali pa v membrani, bi mo-
rali obravnavati Se manjSe strukture. Na drugi
strani spekira, ¢e se omejimo zgolj na delovo-
nje gorivnih celic oz. celiénih sestavov (ang.
cell stack), pa imamo opravka z dimenzijami

Vodik se do

na anodni strani, med tem ko
se oksidant (zrak oz. kisik)
dovaja na katodno stran.
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Slika 3 « Prikaz delovanja gorivne celice s fipiénimi sestavnimi deli.
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Slika 4 « MEA-sklad s prikazom glavnih proces

ov (avtor izvirne slike CFA213FCE) (licenca CC BY-SA

3.0 (htips://creativecommons.org/licenses/by-sa/4.0), Wikimedia Commons).

nekaj 10 cm. Narava gorivnih celic pa je taka,
da ima dogajanje na najmanjSem nivoju zelo
velik vpliv na dogajanje celotnega sistema.
Razkorak med temeljnim razumevanjem, po-
vezanimi s procesi na ravni mikrostrukiure in
modelom celotnega sistema, ki bi s primerno
zanesljivostjo opisal delovanje gorivnih celic,
je velik. Vendar pa postane naSa naloga
obvladljiva, ¢e uporabimo veéplasten pristop
(ang. multiscale approach) in premostimo
vrzel v ve¢ segmentih. Rezultati z manjsih
skal se tipiéno uporabljajo za parametrizacijo
naslednje skale, rezultati z vegjih skal pa se
uporabljajo za izboljSanje procesov na krajsih
skalah in za optimiranje delovanja celice.
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V' naslednjin razdelkih si bomo pogledali,
kaksne analize in kak$ni nadini modeliranja se
uporabljajo na posameznih skalah.

3.1 MIKRONIVO

Numeri¢ne simulacije, eksperimenti fer Studije
na mikronivoju so bistveni za razumevanje
femeljnega dogajanja v gorivnih celicah. Z
njimi lahko doloéamo povezave med karakte-
ristikami mikrostrukture (npr. geodetska zvitost
(ang. geodesic fortuosity), parameter zoZitve
(ang. constrictivity) ter koeficient poroznosti;
(Stenzel, 2016)) in efektivnimi fransportnimi
lastnostmi poroznih materialov (koeficient di-
fuzije, prepustnost in konduktivnost ((Holzer,
2017a), (Math2Market, 2016)). Pri eksperi-
mentalnem delu se veliko podatkov zajame z
metfodami slikanja (npr. rentgenska tomografi-
ja, FIBfomografija, nevironska radiografija),



MIKROSTRUKTURA

POSAMEZNA CELICA
~1 mm

m =
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Slika 5 « Obravnavanje gorivnih celic na ve¢ skalah in karakteristiéne dolZine za posamezni nivo.

dobljeni podatki pa se nadalje obravnavajo
z metodami mikrostrukturne analize (Holzer,

plini, upo$tevani kot robni pogoji. Idealizirana
slika MEA-modela je prikazana na sliki 7.

Slika 5 « Simulacija vdora vode Monte Carlo na mikronovoju. Viakna so obarvana rjavo, voda pa
modro. Simuliran je vzorec velikosti 1126 m « 1126 m « 70 « m, (Capone, 2018).

2017b) ali pa se na pridobljeni geometriji
izvajajo numeriéne simulacije. Rezultat ene
fakih simulacij je prikazan na sliki 6, kjer se je
Z uporabo metode Monte Carlo simuliral vdor
tekoCe vode v GDL (Capone, 2018).

3.2 MEA-NIVO

Z rezultati in opaZanji iz mikroskale lahko
gradimo numeriéne modele na vedjih skalah.
Eden takih je stacionarni enodimenzionalni
makrohomogni model MEA-sklada, katerega
detajli so predstavljeni v (Vetter, 2018). V fem
modelu je MEA upoStevana s petimi zapored-
nimi domenami, medtem ko so vplivi bipo-
larnih ploS¢ oz. kanalov, po katerih se dovajajo

MODELIRANJE GORIVNIH CELIC  doc. dr. Jaka Dujc

Model je opisan z osmimi parcialnimi diferen-
cialnimi enacbami (PDE), s katerimi opiSemo
tfransport naboja elekironov in protonov, kon-
dukcijo toplote, transport kemi¢no vezane
vode, difuzijo vodne pare, difuzijo vodika,
difuzijo kisika tfer fransport tekoCe vode. V
tabeli 1 so povzeti fizikalni procesi z oznakami
njihovin neznank, tokov ter domen, Kjer je
posamezen proces prisoten. Fizikalne procese
opiSemo s kontinuitetnimi enaébami
Vju=0Cu> a:{¢e’(ap’T’ﬂ”cv’cHZ’COz’cl}’ )
kjer je j, tok za posamezen proces, Q,, pred-
stavlja izvor/ponor, & pa je oznaka za proces.
Visi procesi, razen transporta kemi¢no vezane
vode, Ki je odvisen tudi od gostote toka proto-
nov, imajo naslednjo obliko gostote foka

Jo ==K, Ve, ®)
kjer je K, sploSna oznaka fransportnih koefi-
cientov. Enacbe (4) in (5) predstavjajo dife-
rencialne enacbe drugega reda, s katerimi
se v gradbeniStvu sreamo npr. pri modelu
pali¢ja ali pa pri enodimenzionalnem modelu
kondukcije toplote. Oblika diferencialnih enaéb
forej ni zelo kompleksna. Model postane kom-
pleksen zaradi vrste povezav med fizikalnimi
procesi, in sicer so procesi med seboj pov-
ezani fako na nivoju transportnih koeficientov,
ki so v sploSnem odvisni od ve¢ fizikalnih
pOlJ (Kw:f((pe,(pp,T,ﬂ,Cv,CHz,COZ,C,)),
kakor tudi preko izvorov 0z. ponorov
(Qa = f(¢7e,(0p,T,ﬂ,,Cv,CHz,COZ,CI))_ Ko go-
vorimo o kompleksnosti, je treba omeniti tudi
pet razli¢nih domen, v katerih potekajo razlicni
fizikalni procesi in so sestavljene iz razliénih
materialov.

S takim MEA-modelom (Vetter, 2018) lahko
zelo podrobno opiSemo in Sfudiramo pove-
zave med fizikalnimi in elekfrokemi¢nimi pro-
cesi, zavedati pa se je freba, da nam da fak
model le informacijo o »povpreénem« odzivu
gorivne celice, saj geometrija bipolarnih plos¢

AN
\h\“% Thae 8 povezanih PDE:
GDL-A| CL-A | PEM | CL-K |GDL-K Transport elektronov
Transport protonov
n = = | n Kondukcija toplote
—t - = —
: : Trans. kem. vezane vode
g g Difuzija vodne pare
¥ ¥ Difuzija vodika
Difuzija kisika
Lopr—al Len-a | L Len-x [LGpL-#
A it 3 Transport tekoée vode

Slika 7 « Idealizirana geometrija MEA-modela s petimi sloji (ni v merilu). Razliéni fizikalni procesi v

posameznih slojih so oznaéeni z barvami.
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Tabela 1 Povzetek fizikalnih procesov, njihovih neznank, tokov in domen, kjer je posamezen proces

prisofen.
s kanali ni eksplicitno upoStevana. Vsekakor
pa je tak model dobrodoSel za optimizacijo
mikrostrukiure oz. kot izhodiSCe za razsiritev
na dve oziroma tri dimenzije.

Na tem mestu je treba omeniti $e simulacijska
orodja, v katerih implementiramo MEA-mo-
dele. Izbira orodja je v veliki meri odvisna
od namena uporabe. In sicer se po navadi
v prvem koraku, kadar numeriéni model Sele
gradimo, naslonimo na komercialna orodja,
kot je na primer COMSOL (Comsol, 2017), ki
nam omogodijo, da hitro vklju¢imo enacbe, ni
se nam pa treba obremenjevati z numeriénimi
podrobnostmi in mefodami reSevanja. V vecini
primerov pa je okvir komercialnih programov
premajhen in z njim ne moremo zajeti vsega,
kar nasi modeli potrebujejo. Takrat se posluzu-
jemo orodij, kot so Matlab (MathWorks, 2017)
(uporabljen v (Vetter, 2018)), Mathematica
(Wolfram, 2018) ali pa AceGen in AceFEM
(Korele, 2016), ki znotraj Mathematice omogo-
Cata hitro produkcijo in testiranje numeri¢nih
modelov.

3.3 Makrohomogeni modeli na nivoju
majhne gorivne celice

Z razsiritvijo v prejSnem razdelku prikazane-
ga modela na tri dimenzije lahko uposteva-
mo tudi vpliv geometrije bipolarnih plo3¢ na
delovanje gorivne celice. Smo pa pri takem

dejanju zelo omejeni z velikostjo obmodja, ki
SmMo ga s takim modelom sposobni modeli-
rafi. Problematiéne so namre¢ zelo majhne
dimenzije plasti v MEA, ki naredijo podrobno
fridimenzionalno analizo na vedji skali prak-
tiino nemogoCo. Tako se pri analizi vedjih
dimenzij pogosto posluzujemo ali redukci-
ji geometrije, kjer posamezne dele gorivne
celice upoStevamo kot robne pogoje, ali pa
se omejimo pri izbiri fizikalnih procesov, ki jih
vkljuéimo v model.

Eden fakSnih tridimenzionalnih modelov je
bil predstavijen v (Dujc, 2018), kjer je bil
glavni poudarek na Studiji vpliva razliénih
hidrofobnih lastnosti materiala na delovanje
gorivne celice. V modelu in pri eksperimen-
falnih raziskavah (Forner-Cuenca, 2015) je
bil namre¢ uporablien GDL-material, ki je bil
sestavljen iz hidrofobnih in hidrofilnih pasov.

Geometrija modela je omejena na GDL na
katodni strani, preostale plasti pa so zajete z
nelinearnim elekirokemi¢nim robnim pogojem
na strani katalizatorja ter z robnimi pogoji na
strani bipolarne plos¢e. Poleg nelinearnega
robnega pogoja pa model uposteva tfudi
transport vode v feko€em in plinastem stanju
z upoStevanjem evaporacije in kondenzacije
fer (difuzni in konvekini) tfransport kisika. Za
dodaten fizikalen vpliv je bila upostevana tudi
mehanska kompresija GDL-strukture ter vpliv
strukture na fransportne parametre. V (Dujc,
2018) so upostevali, da gre pri kompresiji GDL
vsa sprememba volumna na raun zapiranja
praznin (por), in so tako povezali volumske
deformacije GDL-a

e, =tr(e), (6)

s prostorsko porazdeljeno vrednostjo efekfivne

poroznosti

e = &, tTE, 7
eff 1 + gv 2 ( )

Kjer je & tenzor deformacij, &, pa poroznost ne-
deformiranega materiala. Efekfivna poroznost
£4¢ j& V numeriénem modelu pomembna, sqj
skupaj s sfopnjo zasiCenosti por s tekoCo
vodo doloa sposobnost difuzivnega trans-
porta plinov skozi porozni material. Bolj ko je
material stisnjen in bolj ko je zasi¢en z vodo,
slab3a je difuzija kisika, ki je potreben za
kemi¢no reakcijo.

Na sliki 8 so predstavljeni rezultati numeriéne
simulacije. Na levi strani slike 8 lahko opazi-
mo, da je vrednost normaliziranega difuziv-
nega koeficienta najviSja na mestu kanalov,
in sicer v obmodju hidrofobnega materiala,
v katerem je manjSa koli¢ina vode. Najnizja
vrednost je pri¢akovano pod rebri bipolarne
ploS¢e na mestu, kjer je material hidrofilen.
Pod rebri je material najbolj stisnjen, prav tako
je v hidrofilnin obmogjih zasicenost z vodo
najveCja. Podoben ucinek je viden fudi na
desni strani slike 8, kjer je prikazana gostota
elekiriénega foka. Ta je najviSja na hidrofob-
nih mestih v kanalih in najnizja na hidrofilnih
mestih pod rebri.

Normaliziran koeficient difuzije [1]
AD0.4114

Gostota elektriénega toka [A/em?]

A 1.76251

1.7625
1.762
1.7615
1.761
1.7605
1.76
1.7595

¥ 17591

Slika 8 « Simulacija materiala z razliénimi hidrofobnimi lastnostmi: a) normaliziran koeficient difuzije
za kisik ter b) porazdelitev gostote elekiriénega toka pri napetosti 0.6 V.
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4 « MODEL ZA ANALIZO VELIKIH GORIVNIH CELIC, ANALOGEN GRADBE-

NISKEMU MODELU PLOSC IN STEBROV

Ko imamo opravka z analizo veéje gorivne
celice ali pa z analizo nekaj gorivnih celic,
povezanih v sestav (ang. cell bundle), defajina
trodimenzionalna analiza ne pride v postev.
NajveCkrat se na tem mestu odlogimo, da
zreduciramo dimenzije simulacije toka plinov
v plinskih kanalih, izvedemo manj zapleten
model, ki opisuje procese v MEA, ali pa kom-
binacijo obeh. Primeri takSnih modelov so
3+0D-model, ki upoSteva simulacijo prefoka
plinov v treh dimenzijah z ni¢dimenzionalno
(brez mrezenja) povezavo med anodo in
katodo, ali pa v nadaljevanju predstavljeni
2+1D-model, pri katerem je pretok plina simu-
liran v 2D, upos$tevana pa je 1D MEA-po-
vezava med anodno in katodno stranjo (glej
sliko 9).

Osnovni princip 2+1D-modela, ki je bil
prvi€ predstavljen v (Schumacher, 2012),
je analogen numeriénemu modelu plo$é in
stebrov. Tridimenzionalni problem razdelimo
na dve vzporedni dvodimenzionalni obmo¢-
ji (»plosCi«), ki ju povezemo z ve€ enodi-
menzionalnimi obmodji (»stebri«). V primeru
gorivnih celic predstavljata vzporedni »plosgi«
dogajanje v ravnini gorivne celice, in sicer se
osredoto¢imo na procese v bipolarni ploS¢i
in pripadajo¢ih kanalih ter na plast GDL.
Eno dvodimenzionalno obmodje predstav-
ljo dogajanje na anodni stani, medfem ko
drugo dvodimenzionalno obmodgje predstav-
lja katodno sfran. 1D-povezave med obema
obmogjema niso ni¢ drugega kot numeriéni
model MEA, ki je bil na kratko ze predstavljen
(glej 3.2 ter (Vetter, 2018)). Primer mreZe za
fako 2+1D-analizo je prikazan na desni strani
slike 9.

Omeniti je treba razSiritev geometrije v 1D-
kakor tudi v 2D-domenah, ki v prvotni Studiji
niso vsebovale GDL-slojev, uporabo nestis-
livega Navier-Stokesovega foka tekogin, ki
nadome$&a potencialni ok, nadgradnjo izoter-
mnega modela z vkljucitvijo temperaturnega
polia po celofnem obmodju ter vkljucitev
dodatnih fizikalnih procesov v 1D-regijah, ki
so bile predhodno opisane le s transporti
elekfronov, profonov in kemiéno vezane vode.

V nadaljevanju predstavljeni numeriéni model
sloni na simulacijskem orodju SESES (Seses,
2018). Seses je ogrodje, s katerim se krmili
celotna simulacija in v katerem se izvajajo
simulacije 2D-domen. Odziv 1D-domen pa se
dolo€i s Klicem zunanjih samostojecih rutin, ki
S0 zapisane v programskem jeziku C.

4.1 Modeliranje 2D-odziva - »ploS¢e«

V 2D-domenah, s katerimi obravnavamo pro-
cese v kanalih bipolarnih ploS¢ ter v porozni
GDLsstrukturi, modeliramo konveksne in di-
fuzne fokove. Za regije kanalov predvidimo
nestisljivi Navier-Stokesov tok

%pv~Vv=,uV-Vv—VP—1;—zﬂ, ®)

kier je p gostota pling, v=[vjvy] polje hitrosti,
u viskoznost mesanice plinov, P je prifisk,
h,, pa predstavija viSino kanalov. Enadba
(8) je bila izpeljana is splodne 3D-razliice
Navier-Stokesovih enacb, kjer smo uposteval,
da je z komponenta hitrosti enaka ni¢ (v,=0)
ter da imata ostali dve komponenti hitrosti
kvadrati¢en Hagen Poiseuillov profil v smeri
komponente. V tem smislu je polje hitrosti
povpreéna razli¢ica komponent hifrosti, ¢e bi
jih izradunali s 3D-analizo.

: 2D: Katodna bipolarna plos¢a in GDL j j

1D: MEA =

: \j ;
2D: Anodna bipolarna plo$éa in GDL
a)

Slika 9 « Redukcija 3-dimenzionalnega problema na 2- in 1-dimenzionalne domene: a) osnovna
shema ter b) primer mreZe konénih elementov z 2D-plo$éami in 1D-stebri.

V tem delu predstavljeni 2+1D-model je nad-
gradnja pristopa iz (Schumacher, 2012).

Med kanali v GDL upo$tevamo Darcyjev zakon
— KGDL
y=—-—LLYP, 9
p ©)
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kjer je Ky, propoustnost GDL. Opozoriti je tre-
ba, da smo zaradi redukcije dimenzije izgubili
del GDL, ki sicer leZi povsod pod kanali in pod
rebri bipolarne ploSée. Kar se fi¢e procesov v
ravnini gorivne celice, je GDL upoStevan le na
mestu reber, hkrati pa je postavljen fudi v isto
ravnino kot kanali.

2D-stacionarna oblika kontinuitetne enacbe o
ohranitvi mase ima obliko

V.(pv):Hm’ (]O)
kier [1.. predstavija izvor/ponor mase. K
enacbam (8)-(10) na robnem obmodju T’
pripadajo nasledniji robni pogoji

AT,) = pv,, P@,)=F,. an
kjer je A skupen masni tok, v;, je hitrost plinov
na vhodu I';, v gorivno celico, P, pa je pritisk
pri izhodu T, iz celice.

V tem modelu gorivne celice kot posamezne
komponente plina nasfopajo €, vodik, €o,
kisik ter ¢u,0 vodna para. Omeniti je treba,
da ta model ne uposSteva vode v tekotem
stanju, bi pa to lahko z nekaj spremembami
spremenili. Za vsako od komponent plina
o= {cHz,co ,cHzo} velja naslednja dife-
rencialna enacba s pripadajocim robnim po-
gojem

Vi(p) ==V j,+1,, j,=-D,Ve,

e, (I,)=¢ (12)
kjer je p,, gostota posamezne komponente, j,,
difuzni tok komponente, dolo€en s Fickovim
difuznim koeficienfom D, []. izvor/ponor
komponente, dolo¢en z 1D MEA-modelom,

C..in PO je robna vrednost za koncentracijo.

V' 2D-domenah upoStevamo tudi transport
naboja ¢, znotraj GDL in bipolarnih plos¢, ki
je dolocen z

V.j,=1,, j,=-0""Ve,, r.p.naanodi:

@, (r%zb) =0, r.p.nakatodi: ¢, (F%zD )=Uu 7(]3)

kjer je j. tok naboja, [1. je izvor/ponor naboja,
dolo¢en z 1D-modelom, o*” je elekiricna
konduktivnost GDL oziroma reber, U, je
robna vrednost (napefost gorivne celice),
doloCena na katodni strani, 1}3» pa oznacuje
srednje Crte reber, kjer so predpisani robni
pogoji za naboj.

Zadnji od fizikalnih procesov, ki so obravno-
vani v 2D-regijah, je konvektivni in konduktivni
fransport toplote, ki je opisan z naslednjo
diferencialno enac¢bo

V- (=&7*"T + pC,Tv) =11, 11, ,, (14)

kjer je x;*” toplotna konduktivnost GDL oziro-
ma bipolarnih plos¢, T je temperatura, C,
je toplotna kapaciteta meSanice plinov, []
je foplotni tok, dolo¢en z 1D-MEA-modelom,

ain®
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[15» pa dodaten &len, ki upoSteva 3D-ucinke
(izgube oz. hlgjenje v smeri pravokotno na
ravnino gorivne celice), ki jih ni mogoce zajeti
z 2D-analizo.

4.2 Primerjava 2D- in 3D-simulacij toka
teko€in

4.4 Povezava med 2D- in 1D-regijami

Upostevana je mo¢na povezava med 2D- in
1D-domenami, kjer so vse neznanke problema
(prostostne stopnje) 2D anodne stfrani, pov-
ezane z nasprofno 2D katodno domeno preko
1D-modela, ki ga opiSemo s Stevilnimi ele-

T=347K
plin: Eisti kisik
tlak pri odvodu: 3 bare

b)

o010l | Comsol 3D brez GDL
o SeSes 3D brez GDL

——  SeSes 2D brez GDL o

Empiriéno brez GDL /
- Comsol 3D z GDL L

o SeSes 3D z GDL //

SeSes 2D z GDL e

0.00 005 010 015
Pretok [I/min]

Slika 10 « Primerjava 2D- in 3D-simulacij toka tekocin: a) geometrija testnega primera z dotokom na
levi strani in odtokom na desni strani ter b) krivulje padec tlaka-pretok.

Obnasanje 2D-modela foka tekodin, enacbi
(8) in (9), je bilo preverjeno na ve¢ festnih
geometrijah. Na sliki 10 prikazujemo enega
od testnih primerov, in sicer so na levi strani
prikazani geometrija in parametri analize, na
desni strani pa so prikazane krivulje padca flo-
ka v odvisnosti od pretoka. Teste smo naredili
enkrat brez upoStevanja GDL-plasti, s fem smo
preverili posami¢no delovanje enacbe (8), fer
enkrat z upoStevanjem GDL-plasti, kjer smo
preverili soéasno delovanje enacb (8) in (9).
S tem festom obravnavamo le fok tekoCine,
zato so v simulacijah vsi preostali fizikalni
procesi izkljuceni.

Rezultate, dobljene z 2D-modelom v SESES
(Seses, 2018), smo primerjali s 3D-rezultati iz
SESES in COMSOL (Comsol, 2017). Dodatno
smo za primer brez upoStevanja GDL za refe-
rencni rezultat vzeli Se Darcy-Weissbachov
empiriéni zakon (Grote, 2007). S slike 10b je
razvidno dobro ujemanje med 2D-pristopom
in referenénimi rezultati.

Pri testnem primeru se kvaliteta rezultatov z
uporabo 2D-pristopa bistveno ni zmanjSala,
0pazno pa je znatno izbolj$anje simulacijskih
gasov. Ce se omejimo le na orodje SESES - s
COMSOL so bili ra¢unski ¢asi obéutno daljsi -
se je pri analizi brez GDL raéunski ¢as zmanj-
Sal s 97 s na 0,225 s, pri analizi z GDL pa se
je racunski as zmanjsal s 337 s na 0,48 s.

4.3 Modeliranje 1D-odziva - »stebri«

Uporabljeni MEA-model je zelo podoben Ze
predstavljenemu v razdelku 3.2 (glej tudi (Vet-
ter, 2018)). Edina razlika je v tem, da je opisan
z le sedmimi namesto osmimi parcialnimi
diferencialnimi enacbami (4), saj transport
tekoCe vode na katodni strani ni vkljucen.

menti fer neznankami. Vrednosti spremenljivk
2D-domen se uporabljajo kot Dirichletovi robni
pogoji, ki se uporobuo pri reSevanju 1D-prob-
lema (na anodi [ RN CHDOA na
katodi @>”%, "%, 012{1_2)012) Robni fok-
ovi (»reakcije), i jin z uporobljemml Dirichle-

2DK

tovimi robnimi pogoji izraunamo z 1D-mod-

1D, 4 leA fIDA

f]DA
elom (na anodi 0

Izvori/ponori Robni pogoji za 1D

za 2D
Robni pogoji za 1D

Slika 11 « Shematiéna predstavitev povezav v
2+1D-modelu. Vrednosti spremenljivk
v 2D-domenah predstavljajo robne
pogoje za 1D- simulacijo (nu anodi

2D,A4 2D,A 2D,A

0. T ey CH 5, na katodi
2D,K 2D.,K 2D.,K 2D.,K

[ 2€o, " 5Ci0 )- Robni

tokovi, dolo¢eni z 1D-simulacijami (na
1D A 1D A 1D, 4 1D,4
anodi f f S

“H,0 N0
katodi f,, IDK,fCl(fK leg)
se uporabuo za doloéitev i?zvorov/2
ponorov v 2D-simulaciji.

lDK
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na katodi o Sr Lo, arg), pa
se uporabijo za doloCitev |zvorov/ponorov v
2D-modelu (IT,n]]eI1eI1r v enacbah (10),
(12), (13), (14)). Za lazje razlikovanje med
posameznimi  spremenljivkami uporabljamo
oznaki 1D in 2D, ki oznadujeta, kateremu
modelu spremenljivka pripada, ter oznaki A
in K, ki oznaCujeta anodno oziroma katodno
stran. Shematiéna predstavitev povezave v
2+1D-modelu je prikazana na sliki 11. Pri
pretvarjanju med robnimi tokovi in izvori/
ponori moramo paziti, da so slednji izrazeni
na prostorninsko enoto, zato moramo uposte-
vati fudi debelino 2D-domen t,,. Izvor foplote
v 2D—domlel§1iAonode je tako

20 = L; , (15)
2D

kjer /™ doloca robni toplotni tok na anodno
sfran, izraCunan z 1D-modelom. Na podoben
nacin dolo¢imo izvore/ponore tudi za preos-
fale procese.

4.5 Optimizacija sheme reSevanja

NaSa prva implementacija 2+1D-modela je
temeljila na shemi, predstavljeni v prejSnjem
razdelku. Ceprav je ta model veliko hitrejsi od
popolnega 3D-modela, pa Se vedno ni dovolj
hiter za izvedbo simulacij tehni¢nih velikosti
gorivnih celic. Se vedno je potrebno ogromno
Stevilo neznank, s katerimi opiSemo pove-
zave med anodno in kafodo (vsako vozlisce
v 2D-domeni potrebuje vsaj 100 dodatnih
prostostnih stopen;j). Poleg velikosti problema
pa dodatno teZzavo povzro€ajo nelinearnosti,
ki so del 1D-modela. 1D-model potrebuje
veliko iteracijskih korakov, da doseZe reSitev,
v nekaterin primerih pa model fudi divergi-
ra, in se porusi celotna shema reSevanja
2+1D-modela.

V izognitev omenjenim tezavam predlagamo
optimizacijo postopka resitve na naslednji
nacin (glej sliko 12). Namesto istoGasnega
reSevanja 2D- in 1D-simulacij naredimo to
zaporedoma. V prvem koraku se ukvarjamo
le z 1D-modelom, kjer opravijamo Stevilne
simulacije s korakanjem skozi razpon robnih

. . 2D,A g2D,A 2D,A 2D.A

pogojev (na anodi #: ST ¢k 5 Cho
. 2D,K 2D,K 2D,K 2D.K

na katodi @277 €0, 5 €0 ), ki se

pricakujejo v 2D-simulaciji. Konéni rezultat
take parametricne Studije je vrsta mejnih tokov
S povezanimi vrednostmi robnih pogojev. Ta
niz podatkov nato uporabimo za definiranje
robnih tokov, ki so potrebni pri simulaciji
2D-domen. Podatke lahko v 2D-analizo vklju-
¢imo na ve¢ nacdinov. Ena moznost je, da
izgradimo veliko bazo podatkov, iz katere
med analizo beremo Zelene vrednosti, ali



Impliciten MEA model

Ekspliciten MEA model

Slika 12 « Optimizacija sheme reSevanja in zamenjava implicitnega modela MEA z eksplicitnim

modelom.

. Obmocje fitanja

MKE H>/0.=1.0/1.0
En. (16) H»/0,=1.0/1.0
° MKE H>/0,=0.5/1.0

0.4r En. (16) H,/0,=0.5/1.0
MKE Hy/0,=1.0/0.2
En. (16) H»/0,=1.0/0.2
0.3}
0-2 L L L
0.0 05 1.0 15 2.0 25 3.0
i[A/cm?]

Slika 13 « Krivulje napetost-gostota elekiricnega toka, dobljene z 1D MKE-simulacijo v AceFEM
(Korelc, 2016) (polna ¢rta) ter dobljene z nastavkom (16) (nepovezane tocke) za
razliéne meanice vhodnih plinov. Vrednost €, / €o, doloéa razmerje parcialnih tlakov
posamezne komponente na anodni (¢ i, ) oziroma katodni (cO2 ) strani.

pa za drugo moznost uporabimo nevronske
mreze. Mi smo se odloGili za fretjo in najbolj
pragmatiéno moznost, in sicer smo uporabili
analitiéne nastavke za dolocitev robnih tokov.

Pri doloCitvi oblike nastavkov nam je koristilo
poznavanje problema, zato smo se lahko oprli
tudi na intuicijo. Seveda pa nikakor ne trdimo,
da so izbrani nastavki najboljSa moznost v
danem primeru. Na slikah 13 in 14 so prika-
zani rezultati parametriéne Studije, ki je bila
opravljena v Mathematici z AceFEM (Korelc,
2016). Za gostoto elekiriénega foka i, ki je
eden glavnih podatkov pri gorivnih celicah,
smo izbrali naslednji nastavek

i =k, +kV+kV+kV? +k4c,2fz’“4 +k5cf,f”( +
kchf,Z'A +k7Vcéf'K +kgV ZCZZ’A +kV zcgf"i (16)

kjer V doloCa razliko v napefostih med elek-
frodama (V = @>"* —@>""), koeficienti

k, do k, pa so bili v Mathematici dologeni
z metodo najmanjSih kvadratov. S stali$¢a

2+1D-simulacij nas zanima obmodje nape-
tosti med 0,6 V in 0,9 V, zato smo, da bi do-
bili ¢&im boljSe ujemanije, to obmocje razdelili
na 3 podobmodja (0,9V-0,8V, 0,8V-0,7V
and 0,7V-0,6V) z razliénimi vrednostmi
koeficientov. Na sliki 13 so prikazane krivulje
napefost-gostota elekiriénega toka, dobljene
z 1D MKE-simulacijo v AceFEM (Korelc, 2016)
ter dobliene z nastavkom (16) za razliéne
meSanice vhodnih plinov. S slike 13 je v ob-
modju fitanja razvidno dobro ujemanje med
obema metodama dolocanja gostote elek-
triénega toka.

Izraz (16) je neposredno povezan z robnima
fokovoma naboja elektronov

S0t =i, S0 =0 )
Podobno pa lahko, ker je gostota elekiricnega
foka linearno povezana s porabo kisika in
vodika v kemi¢nih reakcijah, za robna tokova

vodika in kisika zapiSemo
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1,/1," i
le; -

7 et o (18)
kier je F Faradayeva konstanta. Za foplotna
tokova na anodni in katodni strani (/> in

+P%Y ter za tok vodne pare na anodni in

A

katodni strani (/5,5 in /") pa predpostavi-
mo kvadrati¢ne polinome, odvisne od gostote
elekfriénega toka i. Primerjava rezultatov med
kvadratfiénimi polinomi ter MKE-rezultati je
prikazana na sliki 14. Za dani nabor rezultatov
omogocajo kvadratiéni nastavki zelo dobro
ujemanje.

10000
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MKE - katoda
——— Polionom - katoda

. MKE — anoda
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2
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Slika 14  Primerjava med MKE-rezultati (Ace-
Gen, AceFEM (Korelc, 2016)) in
kvadratiénimi nastavki: a) krivulje
toplotni tok-gostota elekiriénega
toka, b) krivulje tok vodne pare-
gostota elekiriénega toka.

4.6 Rezultati simulacij

Delovanje numeriénega modela, predstavlje-
nega v prejSnjih razdelkih, je bilo preverjeno
na gorivni celici, ki ima akfivno obmodje,
veliko priblizno 30,25 m?; glej sliko 15. Na levi
strani slike 15 je predstavijena geometrija ene
bipolarne plos¢e. V bipolarni plo3¢i so frije
paralelni serpentinasti kanali z dovodom plina
na spodnji levi strani in z odvodom na zgornji
desni sfrani. Posamezna elekiroda je bila v 2D
simulirana z mrezo konénih elementov, prika-
zano na desni strani slike 15 - mreza vse-
buje 48.400 (220x220) kvadratnih konénih
elementov. Celoten problem je torej opisan z
dvema mrezama po 48.400 kon¢nimi elemen-
fi, ki sta v vsakem vozliS€u (48.841 vozlis¢)
med seboj povezani z dodatnimi 1D-elementi.

Na slikah 16 in 17 je prikazanih nekaj rezul-
fatov simulacije. Na sliki 16 levo je prikazana
porazdelitev koncentracije vodika, medtem ko
je na desni strani prikazana porazdelitev kon-
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centracije kisika. Pri¢akovano je koncentracija
obeh plinov najveja spodaj levo, kjer se plini
dovajajo, ter najmanj$a zgoraj desno, kjer se
plini odvajajo iz gorivne celice. Koncentracija
plinov je tipiéno vedja v kanalih, kjer je uposte-
van prost pretok plinov. Na mestih reber so
koncentracije manjSe, saj se do teh mest plini
prenadajo s pocasnejsim procesom difuzije.
Na sliki 17 levo je prikazana porazdelitev
pofenciala elekfronov. Opaziti je razliéne vred-
nosti na mestih reber, kjer je upoStevan robni
pogoj, ter v kanalih. So pa razlike v vrednostih
zelo majhne, saj sta tako GDL kot bipolarna
ploS¢a zelo prevodna za elekirone. Na sliki
17 desno je prikazana Se porazdelitev gostote
elektriénega toka. Ta je zelo podobna kot pri
koncentracijah plinov, in sicer ima najvegjo
vrednost v kanalih pri vhodu v celice (1,2
A/cm?) in najmanjSo vrednost pod rebri pri
izhodu iz celice (0,6 A/cm?).
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a) b)
Slika 15 * a) Geometrija gorivne celice s tremi vzporednimi serpentinastimi kanali. b) MreZa kon¢nih
elementov (220 x 220), uporabljena za simulacijo ene 2D-domene.
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Slika 16 « a) Porazdelitev koncentracije vodika na anodi. b) Porazdelitev koncentracije kisika na
katodi.
, i 2
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Q) b)

Slika 17 « a) Porazdelitev potenciala elekironov na katodni strani. b) Porazdelitev gostote elekiri¢ne-

ga toka.

Gorivne celice PEM so na pragu komerciali-
zacije v avtomobilski industriji in pri stacio-
narnih aplikacijah. Na tej stopnji je freba zago-
foviti zanesljive modele na vseh skalah, ki se
lahko uporabljajo kot orodje za optimizacijo
materialov gorivnih celic, da bi dosegli vecjo

ucinkovitost, vecjo energijsko gostoto in vegjo
zanesljivost. V ¢lanku so bili predstavijeni
pristopi za analizo mikrostrukfur, ki lahko
v kombinaciji z makrohomogenimi modeli
sluzijo kot orodje za optimiranje poroznih
materialov.
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Podrobneje je bil predstavijen 2+1D-model
za analizo velikin celic. Model se je izkazal za
zelo uporabno orodje, s kaferim je mogoce
relativno hitro in natanéno simulirati velike
gorivne celice. Z nekaj spremembami bi ta
model lahko pretvorili v model za analizo
celiCnega sestava. Tak model bi sluzil kot
orodje za Studije in nacrtovanje celotnega
sistema gorivnih celic.
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