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(ZHW) auf dem Gebiet der Brennstoffzelle
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Abstract: Applied research and development on fuel cells at the ZHW started five years ago. After the change
of ‘Technikum Winterthur Ingenieurschule’ into the Zurich University of Applied Sciences Winterthur, these
activities have intensified. Now there are four ZHW departments involved in research and development of Solid
Oxide Fuel Cells (SOFC). The main activities are numerical simulation, energy management of SOFC and fuel

processing.
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1. Einleitung

Brennstoffzellen gelten als Stromerzeu-
ger der Zukunft. Vor fiinf Jahren wurde
am damaligen Technikum Winterthur In-
genieurschule (TWI) begonnen, Seme-
ster- und Diplomarbeiten zusammen mit
dem Paul Scherrer Institut und der Sulzer
HEXIS AG durchzufiihren [1].

Um die begonnene Arbeit unter den in
der Zwischenzeit durch die Umwandlung
des TWI in eine Fachhochschule verbes-
serten Forschungsbedingungen weiterzu-
fiihren und der Industrie einen effizienten
F&E-Support anbieten zu konnen, haben
die drei Autoren Anfang 2000 mit einem
gemeinsamen Kompetenzaufbau begon-
nen. Dieser Start war dank der finanziel-
len Unterstiitzung durch die Stiftung zur
Forderung der ZHW moglich.
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In der Zwischenzeit wird diese Akti-
vitit mit drei KTI-Projekten weiterge-
fiihrt (Tab.). Dabei ist bei allen drei Pro-
jekten Sulzer HEXIS AG der Industrie-
partner. Das HEXIS-System ist eine
‘Solid Oxide Fuel Cell (SOFC)’ fiir den
stationdren Bereich zur Erzeugung von
1 kW elektrischer Leistung. In den betei-
ligten Departementen der ZHW wird wie
folgt gearbeitet:

Ziele der Aktivitdt sind:
Unterstiitzung der Hexis Forschungs-
und Entwicklungstitigkeit in genau
abgesprochenen Bereichen
Kompetenzausbau innerhalb der ZHW
Einfliessen lassen der Erkenntnisse in
die Diplomausbildung und Weiterbil-

dung

Mitarbeit von Studenten in Semester-
und Diplomarbeiten

Tab. Arbeitsgebiete in den beteiligten Departementen der ZHW

Departement Thema
Physik und Simulation von Solid Oxide Fuel
Mathematik Cells (SOFC)

Maschinenbau,
Elektrotechnik
HEXIS-WKK-Systemen

Chemie
flr die SOFC

Innovative Methoden zur Steue-
rung und Analyse von 1 kWe

Aufbereitung von Brennstoffen

Projektleiter

Dr. M. Roos

Prof, Dr. H. Juzi

T. Spielmann

Arbeitskapazitat
in Personenjahren

Dozenten: 0.5
Wissenschaftliche
Mitarbeiter: 2.5
Dozenten: 1.0
Wissenschaftliche
Mitarbeiter: 3.5
Dozenten: 0.5
Wissenschaftliche
Mitarbeiter: 2.0
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Im folgenden werden die drei Projek-
te niher beschrieben.

2. Simulation von
‘Solid Oxide Fuel Cells’

2.1. Ubersicht

Eine Brennstoffzelle vom SOFC-Typ
kann als System von gekoppelten Trans-
portprozessen betrachtet werden. Kon-
kret werden diffusive und konvektive
Stofftransporte iiber die elektrochemi-
schen Reaktionen aneinander gekoppelt,
ebenso der damit verbundene Ladungs-
transport. Weiter wird Entropie umge-
setzt, welche zusammen mit den irrever-
siblen Teilprozessen (el. Widerstand,
Aktivierung, etc.) zu Wirmetransport
fiihrt,

Fiir einen optimalen Betrieb einer
SOFC-Brennstoffzelle miissen alle diese
Vorginge sorgfiltig aufeinander abge-
stimmt werden. Zum Beispiel muss der
Wirmehaushalt beachtet werden, um
schidliche Temperaturgradienten und die
damit verbundenen enormen Material-
probleme beim hohen Temperaturniveau
eines SOFC-Stapels zu verhindern. Man
kann dieses Verhalten durch Design von
Stromsammlerplatien und Stromungska-
nilen zwar stark beeinflussen, jedoch
sind gingige Engineeringmethoden we-
gen der Komplexitéit ungeniigend.

Auf Anregung von Sulzer HEXIS hat
sich einer der Autoren (M. Roos) deshalb
entschlossen, im Rahmen eines KTI-
Projekts numerische Simulationen der

Global en
Pressured © 1.000000F « 005 Nm™2
Temperaturell = 1123000 +003 K
Prel = 1.00000O0E +DOS Njm*™
Trel = 1.OTIDUOE 003 K

constant valu

SOFC-Brennstoffzellen auf der Basis der
Finite-Elemente-Methode durchzufiihren.
Mit dem FE-Tool NMSeses der Firma
Numerical Modelling GmbH [2] exis-
tiert eine Softwarebasis, welche fiir die
industrietaugliche Modellbildung und Si-
mulation von Prozessen und Bauteile ent-
wickelt wurde (Fig. 1). Im Auftrag von
Sulzer HEXIS AG und in der Folge un-
terstiitzt durch ein KTI-Projekt an der
Ziircher Hochschule Winterthur wurde
zusitzlich die fiir den SOFC-Prozess re-
levanten chemischen, resp. die elektro-
chemischen Reaktionen in NMSeses im-
plementiert. Heute, kurz vor Abschluss
des KTI-Projekts, steht ein leistungsfihi-
ges Softwaretool zur Modellierung von
vielen Aspekten einer SOFC-Brennstoft-
zelle zur Verfiigung [3].

2.2. Integrierte
Brennstoffaufbereitung durch
Steam Reforming

Eine mit Hilfe von numerischer Si-
mulation angegangene Fragestellung ist
die integrierte Brennstoffaufbereitung im
Stapel. Im zentralen Zufiihrungsrohr des
Stapels steht ein poroser Katalysator, wel-
cher das Methan-Wasserdampfgemisch zu
einem wasserstoff- und kohlenmonoxid-
reichen Gas reformiert. Dieser Prozess,
bestehend aus der Steam Reforming und
Wassergas Reaktion (Reaktionen (3) und
(5) im Kasten), muss mit Wirme versorgt
werden, die von der Abwirme der im
Stapel ablaufenden elektrochemischen
Reaktion, bzw. von der konventionellen
Verbrennung des nicht umgesetzten Was-
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serstoffs am Stapelaussenmantel stammt.
Priméres Ziel ist die vollstindige Umset-
zung des Methans zu Kohlenmonoxid
und Wasserstoff, sowie eine Gleichver-
teilung des Wasserstoffs iiber die Stapel-
achse (Fig. 2).

Bei diesem Modell wird lediglich der
zentrale Teil mit dem Katalysator model-
liert, die iibrigen Systemteile sind mit
Hilfe geeigneter Randbedinungen be-
riicksichtigt. Das Konzept des Modellie-
rungswerkzeuges lésst eine individuelle
Konfiguration der beriicksichtigten Stof-
fe und der beteiligten Reaktionen zu. Auf
diese Art ist es moglich, den Berech-
nungsaufwand der jeweiligen Aufgabe
anzupassen.

2.3. Ausblick

Im weiteren Verlauf des Projekts (und
eines angestrebten Nachfolge-Projekts)
sollen die verschiedenen Aspekte des nu-
merischen Modells in einen einheitlichen
‘Werkzeugkasten’ integriert werden. Ne-
ben den stationdren Betriebszustinden
wird schliesslich auch das dynamische
Verhalten beim Anfahren oder wahrend
Lastwechseln untersucht.

Damit wird es in Zukunft mdglich
sein, Weiter- und Neuentwicklungen von
SOFC-Brennstoffzellen vor dem Proto-
typenbau zu simulieren und so die
Schwachstellen eines Designs rechtzeitig
aufzuspiiren und zu verbessern. Die so-
mit erzielbaren Kosten- und Zeiteinspa-
rungen rechtfertigen den Aufwand zur
Entwicklung der Softwarewerkzeuge.

Fig. 1. FEM-Computerwerkzeug NMSeses; die
Graphik zeigt die Ortsabhéngigkeit des Sauer-
stoffmolenbruchs im Kathodenkanal
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3. Innovative Methoden zur
Steuerung und Analyse von

1 kWe HEXIS
Warme-Kraft-Kopplung-Systemen

3.1. Ubersicht

Das KTI-Projekt mit dem obigen Ti-
tel hat zum Ziel, einen Energiemanager
zu entwickeln, der einen Kostenoptima-
len, benutzerfreundlichen Einsatz der
HEXIS-Brennstoffzelle in einem breiten
Anwendungsfeld gewihrleistet. Mit ei-
ner optimalen Bewirtschaftung der vor-
handenen Energiespeicher soll dieser En-
ergiemanager die best- mogliche Ausnut-
zung des Brennstoffes bei den typischen
Verbrauchsprofilen eines Einfamilien-
hauses sicherstellen und damit dem Be-
treiber dieser Anlage einen hohen wirt-
schaftlichen Nutzen ermdoglichen. Vom
Energiemanager wird ferner erwartet,
dass er ein breites Spektrum von Einsatz-
szenarien, Betriebsarten und Randbedin-
gungen abzudecken vermag. Schliesslich
soll die Wirme-Kraft-Kopplungsanlage
fiir das Einfamilienhaus einfach zu instal-
lieren und zu betreiben sein und dabei

trotzdem den vollen Komfort gewahrlei-
sten. Das Erreichen dieser weitgesteckten
Ziele bedingt den Einsatz modernster
Leittechnik.

3.2. Energiemanager

Zur Entwicklung und Erprobung des
neuartigen Energiemanagers wurde da-
bei folgendes Vorgehen gewihlt: Zu-
nichst werden verschiedene erfolgver-
sprechende Leittechnikkonzepte an einem
Simulationsmodell der Anlage getestet.
Das dynamische Simulationsmodell um-
fasst dabei neben der eigentlichen Brenn-
stoffzelle den Gas-Wasser Wirmetau-
scher am Austritt der Brennstoffzellen,
die im System vorhandenen Wirmespei-
cher und Warmwasserspeicher sowie das
Wohnhaus mit seiner Heizungsanlage
(Fig. 3).

Mittels typischer Verbraucherspek-
tren fiir Strom und Wirme wird dann an
diesem Simulationsmodell das beste
Konzept evaluiert und anschliessend in
einer Pilotanlage im Massstab 1:1 er-
probt.

1 Brennstoffzelle
0,5 KW bis 3 kW
2 Warmetauscher
mit Speicher
y 3 Zusatzheizung
t 4 Gebaudeheizung

Iy 5 Brauchwarmwasser-
boiler
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Fig. 2. Enthalpiefluss in den einzelnen Zellen
(=Stackhéhe) in Abhangigkeit der Katalysator-
tortuositat

3.3. Projektorganisation

Am Projekt sind neben dem Industrie-
partner Sulzer HEXIS AG vier Dozenten
und zwei wissenschaftliche Mitarbeiter
der Ziircher Hochschule Winterthur be-
teiligt. Zudem werden laufend Studieren-
de in Projekt- und Diplomarbeiten mit
Teilaufgaben eingebunden. Ein Mitarbei-
ter von Sulzer Infra sorgt fiir die Gesamt-
koordination.

Die Mitarbeiter des Departements
Maschinenbau und Energietechnik sind
dabei verantwortlich fiir den Aufbau des
Simulationsmodells, ein Team des De-
partements Elektrotechnik fiir die Ent-
wicklung der innovativen Leittechnik.

Beim Simulationsmodul ‘Brennstoff-
zelle’ ergibt sich zudem eine Querverbin-
dung mit dem KTI-Projekt ‘Simulation
von SOFC’. Das Projekt wurde am
1. November 2000 gestartet und soll in-
nert zwei Jahren abgeschlossen werden.

4. Aufbereitung von Brennstoffen
fiir die SOFC

4.1. Ubersicht

Brennstoffe, wie Erdgas, Biogas,
Fliissiggas oder Heizol miissen aufberei-
tet werden, um bei der Oxidation im Sta-
pel Russbildung zu vermeiden, welche
die Stromausbeute massiv verringern
wiirde. Fiir den wirtschaftlichen Betrieb
von Brennstoffzellen ist eine stabile und
optimierte Aufbereitung Voraussetzung,
Diese kann durch ‘Steam Reforming’,
‘Catalytic Partial Oxidation’ oder einer
Kombination von beiden geschehen.

Fig. 3. Anlagekomponenten des Simulations-
modells zur Evaluation und Optimierung des
Energiemanagers
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4.2, ‘Catalytic Partial Oxidation’
von Erdgas

In Absprache mit Sulzer HEXIS wur-
de am Dept. Chemie der ZHW mit der
Untersuchung der Erdgasaufbereitung
durch ‘Catalytic Partial Oxidation’
(CPO) begonnen [4]. Die auftretenden
Reaktionen bei der CPO von Methan sind
im Kasten zusammengestellt.

Bei der CPO von Erdgas soll eine
moglichst hohe Umsetzung des Methans
zu Kohlenmonoxid und Wasserstoff aber
keine Russbildung stattfinden, wozu be-

vorzugt metallische Katalysatoren (Fe,
Ru, Os, Co, Rh, Ir, Ni, Pd, Pt) eingesetzt
werden.

Fiir praktische Untersuchungen wur-
de anfangs 2000 ein Priifstand mit auto-
matischer Datenerfassung, Steuerung
und Regelung sowie Gasanalyse mittels
Gaschromatograph aufgebaut (Fig. 4).
Um die Sicherheit zu gewihrleisten, wur-
de in der Konzeptionsphase eine umfas-
sende Risikoanalyse durchgefiihrt und
daraus die notwendigen Massnahmen ab-
geleitet und in den Priifstand integriert.

CHIMIA 2001, 55, No. 5

4.3. Erste Resultate

Seit Beginn des Projekts wurden
zwolf Katalysatoren auf Methanumsatz,
Verhalten bezliglich stabiler Fahrweise
und Russbildung sowie mechanischer
Festigkeit untersucht. Infolge der Verein-
barung mit Sulzer HEXIS AG wird hier
nur grob auf die Ergebnisse eingegangen.

Mit dem geeignetsten Katalysator
konnte bei 850 °C Reaktionstemperatur
beinahe der thermodynamisch mogliche
Umsatz von 98% erreicht werden. Einige
der getesteten Katalysatoren neigten zur

CPO von Methan
Brutto-Reaktion:
2CH4 + O2 —-2C0O + 4H,

Nebenreaktionen:

CH4 + 202 - CO2 + 2H20

CH, + HOS CO + 3H,

CH, + CO,52CO + 2H,

CO + H0 §CO, + H,

auch wieder weiter reagieren:
2CO05CO0, + C
CH,SC, + 2H,

CO + H,SC, + HO

Reaktionen bei der ‘Catalytic Partial Oxidation’

AH°,, =-36 kJ/mol

Wird ein Teil des Methans totaloxidiert, so entstehen neben den Zielprodukten Wasserstoff und Kohlenmonoxid
auch noch Wasserdampf und Kohlendioxid:
AHC,, =-801 kJ/mol

Methan, welches nicht umgesetzt ist, kann mit Wasserdampf und/oder Kohlendioxid reagieren:

A H,,, = 206 kJ/mol

AHC, = 247 kI/mol

Das Produktgas ist dem Gleichgewicht der Konvertierungsreaktion unterworfen:

AH° 205 = - 41 kJ/mol

Neben diesen Reaktionen kann es auch zur Bildung von Kohlenstoff kommen. Dieser kann anschliessend

AHC,, =-172 kJ/mol

AHC, =75 kl/mol

AHC,, =-131 kl/mol

Oxo Reforming

(D

)
Steam Reforming 3)
CO,-Reforming 4)
Wassergas Reaktion (5)
Boudouard Reaktion (6)
Methan Crack Reaktion @)

(8)

Reaktionen bei der ‘Catalytic Partial Oxidation’
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Russbildung, vereinzelt so stark, dass
diese sprod wurden und beim Ausbau
auseinander brachen.

Bei den getesteten Katalysatoren wur-
de eine Umsatzeinbusse bei Verwendung
von schwefelhaltigem Erdgas festge-
stellt. Die Zugabe von bis zu 50 Vol. %
Kohlendioxid, was einer groben Biogas-
Modellmischung entspricht, verursachte
eine leichte Reduktion des Methanumsat-
Zes.

4.4. Ausblick

Das KTI-Projekt dauert noch bis
Ende 2002. Gegenwirtig wird ein zwei-
ter Priifstand aufgebaut, um das Lang-
zeitverhalten der Aufbereitung von Erd-
gas, Fliissiggas und Biogas mit variier-
barer Zusammensetzung zu untersuchen.
Dabei hat wiederum die Sicherheit ober-
ste Prioritit. Parallel dazu wird abgeklirt,
wie weit die Brennstoffaufbereitung
durch rechnerische Simulation optimiert
werden kann.

In das Projekt werden auch Studieren-
de einbezogen. Letztes Jahr wurden eine
Semesterarbeit und eine Diplomarbeit [5]
unter dem Thema ‘Bioethanol als Brenn-
stoff fiir die SOFC’ erfolgreich durchge-
fithrt. Dieses Jahr werden je ein Student

aus den Departementen Chemie und Phy-
sik die Optimierung der Erdgasaufberei-
tung durch Modellierung und Simulation
mit experimenteller Validierung untersu-
chen.

Die Planung ist darauf ausgerichtet,
dass die Priifstdnde auch nach dem Jahre
2002 fiir katalytische Gasphasenreaktio-
nen eingesetzt werden.

Eingegangen am 2. Mirz 2001
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Fig. 4. Prifstand zur Untersuchung der Brenn-
stoffaufbereitung. Wichtige Komponenten sind
die Massenflusskontroller (a), der Drucksensor
(b}, die Gasstromheizung (c), der Reaktor und
Katalysatortréger (d), die Reaktorheizung (e),
die Thermoelemente (f) und die Abluftventila-

tion (g).



