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甲烷/甲醇固体氧化物燃料电池输出电特性
与内部多物理场分布模拟研究

李博涵,刘畅,王朝阳,刘明,严俊杰

(西安交通大学动力工程多相流国家重点实验室,710049,西安)

摘要:为揭示固体氧化物燃料电池(SOFC)在不同种类燃料供应时电池内部多物理场之间的相互

作用规律,建立并验证了多场耦合的三维平板式SOFC单电池模型,对比研究了以氢气、甲烷、甲

醇为燃料的SOFC稳态性能差异,获得了电池内部温度场、浓度场分布特性和碳氢燃料在电池中

的积碳特性。研究结果表明:甲烷燃料的预重整能够有效提高电池放电能力,预重整度提高20%,
电池最大输出功率提高8%。与甲烷相比,甲醇燃料的预重整对电池输出功率影响较小。采用甲

烷燃料能够降低电池因温度梯度过大而损坏的风险,电池阳极-气体流道交界面的最大温度梯度为

10K/cm,相比于以氢气作为燃料时的22K/cm有明显的下降。研究获得了不同电压下电池内部

的积碳速率分布特性,运行电压U 降低会增大电池内部的积碳速率,U=0.5V时甲烷燃料的积碳

速率约为U=0.9V时积碳速率的2倍以上。相比于甲烷作为燃料,选取甲醇作为SOFC电池的

燃料时,电池内部具有更低的积碳风险。
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Abstract:Torevealtheinterplayofvariousinternalmulti-physicsfieldswithinsolidoxidefuel
cells(SOFCs)fueledbydifferenttypesoffuels,amulti-fieldcoupledthree-dimensionalplanar
SOFCsingle-cellmodelisestablishedandvalidated.Acomparativeanalysisisconductedto
explorethevariationsinsteady-stateperformanceofSOFCsfueledbyhydrogen,methane,and
methanol.Thedistributioncharacteristicsoftemperaturefields,concentrationfieldsinsidethe
cell,andthecarbondepositioncharacteristicsofhydrocarbonfuelsinthecellareobtained.The
resultsshowthatthepre-reformingofmethanefuelcaneffectivelyimprovethecell’sdischarge
capacity,witha20%increaseinpre-reformingdegreeleadingtoan8%increaseinthecell’s
maximumoutputpower.Incomparisontomethane,theimpactofpre-reformingmethanolfuelon
thecell’soutputpowerisrelativelysmall.Theuseofmethanefuelcanmitigatetheriskofcell
damageduetoexcessivetemperaturegradients,withthemaximumtemperaturegradientatthe
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anode-gasflowchannelinterfacereducedto10K/cm,asopposedto22K/cm whenusing
hydrogenasfuel.Thispaperalsounveilsthedistributioncharacteristicsofcarbondeposition
ratesinsidethecellatdifferentvoltages.Loweringtheoperatingvoltageincreasesthecarbon
depositionrateinsidethecell,withthecarbondepositionrateformethanefuelatU=0.5Vbeing
morethandoublethatatU=0.9V.SelectingmethanolasthefuelforSOFCsposesalowerrisk
ofinternalcarbondepositioncomparedtomethaneasthefuel.
Keywords:solidoxidefuelcell;methane;methanol;carbondeposition

  为了应对全球能源危机、推动能源体系绿色低

碳转型,2020年9月,习近平主席在第75届联合国

大会上明确提出了中国“2030年碳达峰,2060年碳

中和”的“双碳”目标[1]。随着双碳目标的提出,开发

绿色清洁的新型能源利用装置,建立清洁低碳、安全

高效的能源体系逐渐成为社会发展的必然趋势[2-3]。
在此背景下,固体氧化物燃料电池(SOFC)作为一

种新兴的燃料电池能源转换技术,能够清洁高效地

将燃料化学能直接转化成电能,在推动能源结构绿

色转型方面具有巨大潜力,目前已受到国内外研究人

员的广泛关注[4-5]。SOFC具有广泛的燃料适应性,
电池的高温运行特性以及多孔镍基阳极使其可以利

用甲烷、天然气、甲醇等碳氢燃料进行发电,能够为

H2 及零碳、低碳燃料的发展与应用提供新途径[6-7]。
为了充分发挥SOFC高燃料灵活性的优势,研

究人员针对基于不同燃料的SOFC运行特性开展

了广泛研究。Corigliano等[8]基于 Matlab平台搭

建了零维SOFC模型,研究了天然气组分、运行温

度和进气压力与电池输出功率及电效率的关系。

Abedinia等[9]利用人工神经网络和多目标粒子群

优化算法,探究了以生物质合成气为燃料的SOFC
联合系统的最佳生物质气化条件和系统运行参数。

Liu等[10]提出了一种将风电制氢气系统与生物质气

化气SOFC系统进行耦合的运行方法,通过仿真计

算对联合系统输出性能及技术经济性进行了分析。

Yang等[11]基于AspenPlus软件,首先研究了不同

条件下甲烷、甘油、甲醇和柴油4种燃料的干重整与

蒸汽重整特性,进而对以重整气为燃料的SOFC系

统进行了热动力学分析,结果表明,甲烷-蒸汽重整-
SOFC系统与甲醇-干重整-SOFC系统在不同重整

方式 下 分 别 具 有 最 高 的 发 电 效 率。Veldhuizen
等[12]研究了以甲烷、甲醇、柴油和氨气为燃料的100
kWSOFC发电系统,发现以甲烷为燃料的发电系

统具有最高的发电效率。Ma等[13]设计了一种使用

氨气、氢气、天然气作燃料的SOFC-发动机联合动

力系统,探究了燃料种类、燃料流率、蒸汽燃料比等

参数对系统性能的影响。
碳氢燃料的使用扩大了SOFC的应用范围,但

在运行过程中可能会导致电池多孔阳极内积碳,进
而影响电池的总体性能,研究人员针对此进行了诸

多研究工作。Xiao等[14]研究了甲烷燃料SOFC纽

扣电池的积碳特性,发现积碳过程中甲烷裂解反应

起主导作用。Zhu等[15]建立了2D的天然气燃料电

池计算流体动力学(CFD)模型,基于模型计算了不

同运行条件下140d运行时长内电池内部孔隙率、
电流密度、积碳浓度的演化规律。Nouri等[16]通过

2D电池 模 型 对 比 了 沼 气 与 煤 气 化 合 成 气 燃 料

SOFC的积碳性能衰减特性,并分析了在阳极通入

氮气、二氧化碳和水蒸气以减少电池积碳方法的可

行性。Li等[17]模拟研究了单一流道天然气燃料

SOFC电池20000h内的积碳性能衰减,发现电池

性能衰减主要发生在前4000h以内。
尽管目前针对基于不同燃料的SOFC已开展

了众多研究,但现有的模型大多为氢气或甲烷(天然

气)燃料的SOFC联合系统模型或电池的低维度模

型,这些模型无法精确对比采用不同燃料时电池内

部的温度场、浓度场等多物理场分布差异,也无法展

示电池内部不同区域的碳沉积分布情况。目前比较

缺乏能够对比分析甲烷及甲醇燃料的电池内部多物

理场分布并给出积碳速率分布结果的数值模拟研

究。为解决这一问题,本研究首先基于有限元分析

软件COMSOLMultiphysics建立了高分辨率的三

维SOFC单电池模型。利用模型对比研究了基于

氢气和不同预重整度甲烷、甲醇燃料的SOFC稳态

输出电性能,量化了预重整操作对于电池发电能力

的提升效果,得到了电池内部温度场、浓度场的分布

特性,揭示了不同物理场之间的相互作用规律。之

后,研究对比了采用甲烷、甲醇燃料时不同输出电压

下电池内部积碳速率分布的差异,明确了电池内积

碳严重的区域。本文的研究结果能够为基于甲烷、
甲醇燃料的SOFC设计制造和运行策略优化提供

理论指导。
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1 数值计算模型

1.1 几何模型

如图1(a)所 示,重 复 的 单 电 池 单 元 构 成 了

SOFC电堆,每个单电池单元包括顶部和底部的集

流体(IC)、燃料与空气气体通道(CH)、镍网、铂网

和SOFC电池。镍网和铂网作为电流收集层(CCL)
被置入单电池与集流体之间以收集电流。空气和燃

料的气体通道交错排列,气体的流动方向相同。计

算中使用的平面SOFC电池由镍掺杂的氧化钇稳

定氧化锆(YSZ)阳极支撑层(ASL)、镍掺杂的YSZ
阳极功能层(AFL)、YSZ电解质层(EL)、掺钆铈

(GDC)层(IL)、镧锶钴铁氧体(LSCF)-GDC阴极功

能层(CFL)和LSCF阴极支撑层(CSL)组成。为了

提高计算效率,对单电池进行了对称简化。图1(b)
和图1(c)分别为单电池的计算域示意图和单电池

的结构示意图,模型的几何参数见表1。

(a)SOFC电堆示意图

(b)单电池计算域示意图

(c)单电池结构示意图

图1 SOFC几何模型示意图

Fig.1SchematicdiagramofSOFCgeometricmodel

表1 SOFC模型几何参数[18-19]

Table1Geometricparametersofthesimulationdomain[18-19]

几何参数 数值

电池长度Lcell/mm 40
电池宽度Wcell/mm 40
流道宽度WCH/mm 1
流道高度 HCH/mm 1
集流体高度 HIC/mm 1.5
肋板厚度Wrib/mm 1
Pt网厚度δPt/mm 0.3
Ni网厚度δNi/mm 0.7

阴极支撑层厚度δCS/mm 0.02
阴极功能层厚度δCFL/mm 0.015
阳极支撑层厚度δASL/mm 0.8
阳极功能层厚度δAFL/mm 0.01
GDC层厚度δIL/mm 0.005
电解质厚度δEL/mm 0.005

1.2 模型假设

本文建模时采用如下假设:
(1)由于电池内 H2 电化学反应产生的电流占

据了电池总电流的98%以上,CO对电池总电流的

贡献相对非常小[20],因此在模型中只考虑氢气的电

化学反应;
(2)反应气体均为理想气体;
(3)阴、阳极多孔电极为各相均相结构;
(4)各个气体流道的气体进口流速小,气体在流

道内的流动为层流流动;
(5)考虑电极外表面与环境间的辐射换热,忽略

其余类型的辐射换热[21]。

1.3 数值模型

1.3.1 化学反应及电化学反应模型

甲烷作为燃料通入电池后,会在阳极内发生甲

烷蒸汽重整反应(MSR)、干重整反应(DR)、以及水

气变换反应(WGSR),反应式和反应热ΔH 如下

 CH4+H2O􀜩􀜨􀜑 CO+3H2;ΔH=206kJ/mol
(1)

 CO2+CH4􀜩􀜨􀜑 2CO+2H2;ΔH=259kJ/mol
(2)

 CO+H2O􀜩􀜨􀜑 CO2+H2;ΔH=-41kJ/mol
(3)

不同反应的反应速率由下式计算[22-24]

RMSR =

2395exp -231266
RT  PCH4PH2O-

PCO (PH2
)3

Kpr  
(4)

11
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RDR =
kCO2KCO2KCH4PCO2PCH4

(1+KCO2PCO2 +KCH4PCH4
)2 (5)

RWGSR =

0.0171exp -103191
RT  PH2OPCO-

PH2PCO

Kps  
(6)

式中:R 为理想气体常数;T 为热力学温度;Pi 为组

分i的局部分压力;Kpr、kCO2、KCO2
、KCH4

、Kps均为与

温度相关的参数[25]。
甲醇作为燃料进入电池后,会在阳极内发生分

解反应(MDR),然后继续发生式(3)所示的水气变

换反应,MDR反应的反应式和反应热如下

CH3OH􀜩􀜨􀜑 CO+2H2;ΔH=91kJ/mol (7)
MDR反应的反应速率可以由下式计算[26]

RMDR =kDPCH3OH 1-
PCO (PH2

)2

Keq,DPCH3OH
  (8)

Keq,D =1.718×1014exp -95419RT  (9)

式中:kD 为甲醇分解速率调节参数。
重整反应、分解反应和水气变换反应产生的氢气

在多孔阳极中扩散到电解质-电极界面的三相边界

(TPB),在该处氢气与氧离子发生电化学反应生成水

和电子,电子又通过外电路输送到阴极参与氧气分子

的氧化反应,这样就形成了一个完整的闭合回路。电

池阳极侧与阴极侧发生的电化学反应可表示为

H2+O2-=H2O+2e- (10)

O2+4e-=2O2- (11)
电极上的电流密度可以用如下Butler-Volmer

方程来表示,该方程对电池的阳极和阴极均适用

I=I0 expαnFηact
RT  -exp -

(1-α)nFηact
RT    

(12)
式中:I为电极电流密度;I0为交换电流密度;α为电

极传递系数;F 为法拉第常数;n为电化学反应中转

移的电子数;ηact为活化极化电压。
1.3.2 质量与动量传递控制方程

通过求解质量与动量守恒方程,可以得到气体

在气体流道与多孔介质中流动的速度场与压力场。
气体在气体流道与阴阳极多孔介质中的流动可以采

用Navier-Stokes方程与Brinkman方程描述

Δ

·(ρu)=Ws (13)

Δ

· ρuu
ε2  =-

Δ

p+

Δ

· 1
ε μ(

Δ

u+

Δ

uT)-23μ

Δ

u    +εFDa

(14)

式中:u为速度矢量;ρ为气体密度;Ws为质量源项,

kg/(m3·s);p为压力;μ为流体黏度;FDa 为体积力

矢量,N/m3;ε为电极材料的孔隙率,在流道中的孔

隙率为1。

1.3.3 组分传递控制方程

电池的电化学反应主要发生在电极与电解质交

界的三相界面处,气体组分与反应生成物需要持续

的在流道与反应位置之间相互传输,在本研究中使

用 Maxwell-Stefanmodel(MSM)模型来分析反应

气体在多孔电极内的扩散过程[27]。气体不同组分

的组分守恒方程为

Δ

·(ρwiu)=

Δ

·Ji+Rs,i (15)
式中:wi 为组分i的质量分数;Ji 为组分i的质量扩

散项;Rs,i 为组分i的反应质量源项,kg/(m3·s)。

1.3.4 能量传递方程

SOFC电池内部的能量传递过程可以分为流体

传热、多孔介质传热和固体传热3个部分,可使用局

部热平衡法描述电池内部的能量传递,对应的控制

方程如下

Δ

·(ρeffTcp,effu)=

Δ

·(Keff

Δ

T)+Qr (16)
式中:ρeff为有效密度;Keff 与cp,eff 为有效热导率和

有效比热容;Qr为能量源项,主要包括电化学反应

热和电流流经多孔电极、集流体等导电结构时产生

的欧姆热。

1.3.5 电荷传递控制方程

在SOFC内有离子与电子两类电荷载体,离子

导电主要发生在电解质层以及多孔电极内;电子导

电发生在除电解质层、气体流道以外的其他区域。
离子导电与电子导电的电荷守恒方程分别为

Δ

·(-σelec,eff

Δ

ϕelec)=Qs,elec (17)

Δ

·(-σion,eff

Δ

ϕion)=Qs,ion (18)
式中:σelec,eff 与σion,eff 为材料的有效电子、离子电导

率;ϕelec 与ϕion 为电子、离子电动势;Qs,elec 与Qs,ion 为

电流源项,电流源项只在发生电化学反应的电极活

化层内不为0。电池各部分的有效电子电导率与有

效离子电导率可以根据其组成材料进行计算,对应

的计算公式如下[18]

σelec,eff=σelecφE,C(1-ε) (19)

σion,eff=σion(1-φE,C)(1-ε) (20)

σion =Aion
Texp -Eion

RT  (21)

式中:σelec与σion为材料中电子、离子导体的电子、离
子电导率;φE,C 为材料中电子导体体积分数;Aion 与

21
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Eion 分别为离子导体的离子电导率计算中的指前因

子和活化能参数。

1.3.6 电池积碳反应模型

电池积碳反应通常发生在阳极反应层与阳极支

撑层,主要反应为甲烷裂解反应(CH4DR),和一氧

化碳歧化反应(BR),反应式和反应热如下[15]

 CH4􀜩􀜨􀜑 C+2H2; ΔH=75.4kJ/mol (22)

 2CO􀜩􀜨􀜑 C+CO2; ΔH=-173kJ/mol (23)

CH4DR与BR反应速率分别由下式计算[15,28-29]

RCH4DR = ϕaρcatk
3600MC

PCH4 -P2
H2
/KP

(1+kH PH2
)2

(24)

RBR =ϕaρcat
3600kB+KCO PCO- 1

KB*

pCO2

pCO  
1+KCOPCO+ 1

KO,CO2KCO

PCO2

PCO  
-2

(25)

式中:RCH4DR
和RBR 分别为CH4DR和BR的反应速

率;MC 为碳的相对分子质量;a为与沉积碳相关的

反应活性系数,未发生积碳时a为1;ϕ为有效性系

数;ρcat为催化剂密度;kB+ 为BR反应速率步骤参数;

KB* 为BR反应的平衡常数;KCO 为CO的吸附平衡

常数;KO,CO2
为 表 面 氧 与 CO2 的 吸 附 解 离 平 衡

常数。

1.4 物性参数及边界条件

1.1节中已经说明了SOFC的结构及各部分的

组成材料,表2给出了电池各部分材料的物性参数。

本文选取不同预重整度的甲烷、甲醇作为阳极燃料,

并以纯氢气燃料作为对照组,对照组燃料的氢气摩

尔比为0.9,入口流量为10cm3/min。不同研究工

况下甲烷、甲醇燃料在电池内完全重整(重整为二

氧化碳与水蒸气)后的氢气流量与对照组氢气流

量保持相同,电池的阴极进气为空气,入口空气流

量为30cm3/min。其中,工况1为氢气对照组,工

况2~工况6分别为70%预重整甲烷、50%预重整

甲烷[33]、30%预重整甲烷[34]、部分预重整甲醇和

纯甲醇燃料。电池的运行环境压力设定为大气

压,电池的运行温度为1023K,流入电池的气体被

预热到运行温度。电池阳极集流体的底面接地,

阴极集流体顶面的电位被设定为Vcell。研究中采

用的具体边界条件如表3所示,不同研究工况下的

燃料组分摩尔分数与入口燃料流量如表4所示。

表2 SOFC模型中使用的物性参数[18,30]

Table2 MaterialsandfluidparametersusedintheSOFC
model[18,30]

参数 数值

电子电导率σelec/(S·m-1)

Ni:7.15×106

Pt:7.15×106

LSCF:1.00×104
连接体:8.70×105

离子电导率指前因子

Aion/(S·K·m-1)

YSZ:1.64×108

LSCF:2.57×107

GDC:3.16×106

离子电导率活化能参数

Eion/(J·mol-1)

YSZ:9.46×104

LSCF:8.00×104

GDC:5.33×104

固体热导率

Ksolid/(W·m-1·K-1)

Ni-YSZ:6
YSZ:2.7
GDC:2.7

LSCF-GDC:2
LSCF:2

材料电子导体体积分数

φE,C
Ni-YSZ:0.4
LSCF-GDC:0.5

孔隙率ε

Ni-YSZ(AFL):0.2
Ni-YSZ(ASL):0.38
LSCF-GDC(CFL):0.27
LSCF(CSL):0.27

CCL:0.5

曲折度τ

Ni-YSZ(AFL):13.3
Ni-YSZ(ASL):5

LSCF-GDC(CFL):3.5
LSCF(CSL):3.5

渗透率ζ/m2

Ni-YSZ(AFL):3×10-16

Ni-YSZ(ASL):5.4×10-15

LSCF-GDC(CFL):9×10-16

LSCF(CSL):9×10-16

CCL:1×10-12

单位体积反应面积

S/m-1
Ni-YSZ(AFL):1.35×103

LSCF-GDC(CFL):2.44×106

表3 模型边界条件

Table3Boundaryconditionsadoptedinthemodel

位置 条件 数值

阳极集流体底面 电势边界 0V
阴极集流体顶面 电势边界 0.4~0.9V

燃料入口

流量 见表4
摩尔分数 见表4

温度 1023K

空气入口

流量 30cm3/min

摩尔分数
x(O2)=0.21,

x(N2)=0.79
温度 1023K

燃料出口 压力出口

空气出口 压力出口
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 表4 不同工况下入口燃料组分摩尔分数与入口

燃料流量

Table4 Molefractionsofdifferentfuelsandinletfuelflow
indifferentresearchcases

参数
数值

工况1工况2a 工况3 工况4工况5b 工况6
x(CH4) 0.05 0.11 0.17

x(CH3OH) 0.17 0.90
x(H2O) 0.10 0.28 0.37 0.50 0.20 0.10
x(CO) 0.08 0.03 0.03 0.03
x(CO2) 0.08 0.09 0.04 0.13
x(H2) 0.90 0.51 0.40 0.26 0.47

流量/

(cm3·min-1)
10.00 11.39 10.34 9.28 8.91 3.33

 注:上标a由50%预重整甲烷燃料经甲烷蒸汽重整计算

得到;上标b由摩尔比为1∶1的甲醇/水燃料[35]重整计算

得到。

图2 SOFC模型稳态电池性能验证结果

Fig.2 Steady-stateperformanceverificationresults
oftheestablishedSOFCmodel

1.5 模型验证

为了验证模型的准确性,将模型计算得到的发

电性能曲线结果与Lee等[18]的实验结果进行了比

较,模拟采用的边界条件、电池参数与实验相同,对
比结果如图2所示。从中可以看出,模拟结果与实

验结果吻合良好,在不同运行温度下,电池的开路电

压均在1.05~1.10V的范围内。由于电池输出电

流密度是多物理场耦合计算的结果,对电池极化曲

线的验证能够表明研究所建立的模型是准确可靠

的。此外,除了验证电池的极化曲线外,本研究还验

证了多孔阳极中的气体浓度分布,如图3所示。可

以看出,阳极不同组分气体浓度分布的模拟结果与

实验结果[31]吻合良好,进一步验证了化学反应模

块、传质模块等各物理场模块设置的合理性和正确

性。建模中使用的积碳反应模型已经得到行业内广

泛的认可与采用[15-16,32],模型验证结果如图4所示,
碳生成速率的计算结果与实验结果[28]吻合良好。
综上所述,本文所建立的SOFC单电池数值模型精

度是可靠的,能够准确反应电池的电化学特性及内

部多物理场的分布规律。

图3 SOFC模型阳极组分气体分布验证结果

Fig.3Verificationresultsofanodefuelgasconcentration
distributionoftheestablishedSOFCmodel

图4 不同氢气体积分数下碳生成速率验证结果

Fig.4Verificationresultsofcarbonformationrate
underdifferenthydrogenvolumefractions

2 结果与讨论

2.1 电池输出功率特性

电池输出功率受到入口燃料种类的影响,图5
展示了采用不同燃料时SOFC的功率输出特性曲

线。由图5可知,电池的功率密度随输出电压U的

增加先升高后减小,在U=0.5V时,电池的输出功

率密度达到最大。其中,采用氢气作为燃料的电池

具有最高的功率密度,采用30%预重整甲烷燃料的

电池输出功率最低。与氢气燃料相比,采用部分预

重整甲醇、甲醇、70%预重整甲烷、50%预重整甲烷、
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30%预重整甲烷的SOFC最大输出功率分别下降

约12%、13%、11%、15%和22%。甲醇燃料的部分

预重整对电池输出功率的影响较小,主要原因是,甲
醇的分解反应速率快,在距离燃料流道入口较短的

区域内大多数的甲醇即可分解为 H2 和 CO。由
式(1)~(3)和式(7)可知,与甲烷相比,甲醇重整过程

的吸热效应弱,甲醇内重整对电池平均温度的影响

小,因此甲醇燃料的部分预重整对提升电池的功率效

果不明显。与甲醇不同,甲烷燃料的预重整能够有效

提高电池性能,预重整度提高20%,电池最大输出功

率提高约400W/m2(8%)。其主要原因是,甲烷重整

过程相对较慢并且相关反应吸热量高,甲烷内重整会

显著降低电池平均温度,进而影响电池的电性能。
上述结果表明,对甲烷燃料进行外部预重整可显

著提高甲烷燃料SOFC电池的功率密度,而甲醇燃料

的预重整对电池性能影响较小。

图5 基于不同燃料的SOFC输出功率特性曲线

Fig.5CharacteristiccurvesofSOFCoutputpowerbased
ondifferentfuels

2.2 电池内部浓度分布特性

工况4与工况5中的CH4 燃料及CH3OH 燃

料具有相同的初始燃料摩尔比例,本文选取这两个

工况对比分析电池内部燃料浓度的分布情况。图6
展示了U=0.5V时Y=20mm处阳极内部CH4 燃

料及CH3OH燃料浓度分布情况。在靠近入口燃料

流道区域的燃料浓度最高为2.00mol/m3。随着化学

反应的消耗,燃料浓度沿气体流动方向及扩散方向不

断降低,在燃料出口处阳极与电解质层交界面处达到

最低,甲烷与甲醇的最低浓度分别为0.28mol/m3 和

0.14mol/m3。对比图6(a)和(b)可知:甲醇浓度下降

明显快于甲烷浓度下降,在距离燃料入口10mm位

置,阳极功能层内甲醇浓度与入口处相比已降低超

过75%,而同位置甲烷的浓度仅降低50%左右。出

现这一现象的主要原因是甲醇的分解反应速率远大

于甲烷的重整反应速率。
图7展示了U=0.5V时电池阳极-气体流道交

界面不同燃料的消耗速率。由图7可知,甲醇的最

大消耗速率约为甲烷的最大消耗速率的4倍,燃料

在气体流道下方的区域消耗更快。这是因为,与肋

板下方区域相比,气体流道下方区域的燃料扩散距

离短,因此该处燃料浓度更高,对应的化学反应速率

也相应增加。甲烷的消耗速率分布相对均匀,在整

个界面没有明显的下降。然而,甲醇的消耗速率沿

气体流动方向迅速降低,流道入口处的消耗速率明

显大于其余区域的消耗速率。由于消耗速率大,甲
醇在阳极多孔介质内的浓度下降明显,随着反应物

浓度降低,其对应的化学反应速率也降低。在阳极

支撑层内部以及流道后段,甲醇消耗速率小于甲烷

消耗速率。

(a)30%预重整CH4 燃料浓度分布

(b)部分预重整CH3OH燃料浓度分布

 图6 U=0.5V时Y=20mm处阳极内部不同燃料浓度

分布情况

Fig.6Concentrationdistributionofdifferentfuelsinsidethe
anodeatY=20mmatU=0.5V

(a)30%预重整CH4 燃料消耗速率
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(b)部分预重整CH3OH燃料消耗速率

图7 U=0.5V时电池阳极-气体流道交界面不同燃料消耗

速率

Fig.7Fuelconsumptionrateofdifferentfuelsattheanode-

gaschannelinterfaceatU=0.5V

2.3 电池内部温度分布特性

甲烷的重整反应、甲醇的分解反应均为吸热反

应,但各反应的吸热量不同,采用不同燃料时电池的

平均温度和内部温度分布也存在差异。图8展示了

基于不同燃料的SOFC功能层(包含阴阳极功能层

及电解质层)平均温度变化。随着输出电压增高,电
流密度降低,电池内部的电化学反应及欧姆热效应

均降低,电池的温度随之降低。对于甲醇或者甲烷

燃料,化学反应吸热量会导致电池温度降低,进而影

响电池输出功率。甲醇燃料的吸热效应小于甲烷燃

料的吸热效应,两种燃料的预重整程度越高,电池功

能层的温度也越高。

图8 基于不同燃料的SOFC功能层平均温度变化

Fig.8TemperaturevariationoffunctionallayersofSOFC
basedondifferentfuels

由2.2节的讨论可知,甲烷、甲醇燃料化学反应

速率分布在电池内部存在明显差异,这会影响电池

内部的温度场分布。图9展示了U=0.5V时氢气

燃料(工况1)、30%预重整 CH4 燃料(工况4)、
CH3OH燃料(工况6)电池阳极-气体流道交界面温

度分布。从中可以看到,采用氢气燃料时由于电化

学反应的放热效应和电池边界与外界的换热,电池

中间区域温度最高,边角处的温度最低,整个交界面

最大温差约为14K,最大温度梯度约为22K/cm。
与之相比,采用甲烷燃料时,虽然交界面温度分布没

有发生改变,但由于化学反应的吸热效应,电池整体

温度下降约40K,交界面最大温差在4K以内,最
大温度梯度约为10K/cm。这表明,采用甲烷燃料

能够降低电池因温度梯度过大发生损坏的风险。

(a)氢气燃料

(b)30%预重整CH4 燃料

(c)CH3OH燃料

 图9 U=0.5V时不同燃料的电池阳极-气体流道交界面

温度分布

Fig.9 Temperaturedistributionattheanode-gaschannel
interfaceofdifferentfuelsatU=0.5V

采用甲醇燃料时,交界面整体温度下降约30K,
最大温差在10K 以内,交界面最大温度梯度为

16K/cm。值得注意的是,使用甲醇燃料使电池内部

的温度场分布发生了明显改变,温度最高的区域向

气流出口方向移动,温度最低的区域出现在气流的

入口处。电池温度分布变化的原因是,甲醇的分解

反应主要发生在流道入口区域,这一过程吸收了大

量的热。如图10所示,甲醇燃料的化学反应吸热量

集中在电池入口处,使得入口温度显著下降。甲烷

燃料的化学反应吸热量在交界面内均匀分布,因此
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其反应温度整体下降,温度分布没有明显改变。

(a)30%预重整CH4 燃料

(b)CH3OH燃料

图10 U=0.5V时不同燃料的电池阳极-气体流道交界面

化学反应吸热量分布

Fig.10Distributionofheatabsorptioninchemicalreactions
attheanode-gaschannelinterfaceofdifferentfuelsat
U=0.5V

2.4 电池内部积碳行为

甲烷、甲醇燃料的使用可能会导致电池多孔阳

极积碳,影响SOFC电池的寿命。针对积碳问题,
本文计算了不同运行电压下30%预重整CH4 燃料

(工况4)、CH3OH燃料(工况6)SOFC电池内部的

碳沉积速率的分布情况,结果如图11、图12所示。
由图11可知,甲醇燃料内部碳沉积速率始终为负

值,这表明,在本文研究的燃料入口条件下,甲醇燃

料电池内部不发生积碳,与甲烷燃料相比,甲醇燃料

具有较低的积碳风险。与甲醇不同,甲烷燃料的碳

沉积速率始终为正值,积碳速率最大的位置位于电

池入口处气体流道对应区域。沿气体流动方向,随
着甲烷浓度的逐渐降低,碳沉积的速率也逐渐降低。
此外,随着运行电压的升高,电池的积碳速率下降,
U=0.5V时甲烷燃料的积碳速率约为U=0.9V
时的2倍以上。这是因为,在高运行电压条件下,电
池的电流密度降低,氢气在电化学反应中的消耗速

率减慢并且电池的整体温度降低;氢气的累积和低

的反应温度不利于甲烷分解反应的进行,因此碳沉

积的速率随着电池运行电压升高而降低。
图13展示了输出功率为5kW/m2 时30%预重整

CH4 燃料和CH3OH燃料电池阳极-气体流道交界面

碳沉积速率。从中可以看到,在相同的输出功率条件

下,采用甲烷燃料时电池入口处气体流道对应区域的

最大积碳速率约为0.039mol/(m3·s)。与之相比,甲
醇燃料的最大积碳速率为-2.9×10-5mol/(m3·s),
整个交界面积碳速率均为负值,电池内部具有较低

的积碳风险。

(a)U=0.5V

(b)U=0.9V
 图11 不同运行电压下30%预重整CH4 燃料电池阳极-

气体流道交界面碳沉积速率

Fig.11 Carbon deposition rate atthe anode-gas flow
interfaceof30% pre-reformedCH4underdifferent
outputvoltages

(a)U=0.5V

(b)U=0.9V
 图12 不同运行电压下CH3OH燃料电池阳极-气体流道

交界面碳沉积速率

Fig.12 Carbon deposition rate atthe anode-gas flow
interfaceofCH3OHunderdifferentoutputvoltages
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(a)30%预重整CH4 燃料

(b)CH3OH燃料

图13 输出功率为5kW/m2 时不同燃料的电池阳极-气体

流道交界面碳沉积速率

Fig.13Carbondepositionrateattheanode-gasflowinterfaceof

differentfuelswhenoutputpowerisequalto5kW/m2

3 结 论

本文建立了高分辨率的三维SOFC单电池模

型,利用模型对比研究了基于氢气和不同预重整度

甲烷、甲醇燃料的SOFC性能与内部多物理场分布

特性,对比了不同电压下电池内部积碳区域和积碳

速率的差异,主要结论如下。
(1)甲烷燃料的预重整能够有效提高电池对外

放电能力。甲烷预重整度提高20%,电池最大输出

功率提高约8%;与甲烷相比,甲醇燃料的预重整对

电池输出性能影响较小。
(2)甲醇的分解反应速率大于甲烷的重整反应

速率,这有助于提高电池的对外放电能力。相同入

口燃料浓度下,SOFC电池的阳极内部甲醇浓度下

降明显快于甲烷浓度下降。在距离入口10mm位

置,阳 极 功 能 层 内 甲 烷 的 浓 度 约 为 初 始 浓 度 的

50%,而同位置甲醇浓度仅为初始浓度的25%。
(3)采用甲烷燃料能够降低电池因温度梯度过

大发生损坏的风险。采用甲烷作为燃料时,由于化

学反应热效应,电池阳极-气体流道交界面最大温差

在4K以内,最大温度梯度为10K/cm,远低于相同

边界条件下采用氢气为燃料时的22K/cm。
(4)相比于甲烷作为燃料,选取甲醇燃料作为

SOFC燃料时,电池内部的积碳风险非常低。甲烷

燃料电池内部积碳速率最大的位置位于电池入口处

气体流道对应区域,运行电压降低会增大阳极内部

的积碳速率,U=0.5V时甲烷燃料的积碳速率约为

U=0.9V时积碳速率的2倍以上。
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