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(57) Abstract: The invention relates to a fuel cell system (10) with a plurality of fuel cells which are assembled to form a stack
= (12),with a cathode side (16), which has a cathode input (16a) for supplying an at least oxygen-containing gas and a cathode output
< (16b), and with an anode side (14), with an anode input (14a) for supplying at least hydrogen-containing gas and with an anode output

(14b), and with a stack housing (18), which has a stack ventilation input (24) and a stack ventilation output (26). The invention is

intended to solve the problem of restricting the emission of hydrogen from the fuel cell system to a minimum. For this purpose, the

stack ventilation output (26) is a connecting line to the cathode input (16a), a catalytic convertor (30) for the oxidation of hydrogen

¢, being integrated in said connecting line, and the required oxygen being made available by the stack ventilation input (24) which

ranches otf from the cathode input a). means of a corresponding valve circuit , the rogen emerging from the anode
@0 branches off fi h hode input (16a). By f ponding valve circuit (40), the hydrog ging fi h d

2 output (14b) can also be supplied to the connecting line (26) upstream of the catalytic convertor (30) for oxidation of the hydrogen.

8

S 57) Zusammenfassung: Die Erfindung betrifft ein Brennstoff zellensystem (10), mit mehreren zu einem Stack (12) zusammenge-
g g Y 2
setzten Brennstoffzellen, mit einer Kathodenseite (16), die einen Kathodeneingang (16a) zur Zufiihrung eines zumindest sauerstoft-
O haltigen Gases und einen Kathodenausgang (16b) aufweist, sowie mit einer Anodenseite (14), mit einem Anodeneingang (14a) zur
Zufithrung

[Fortsetzung auf der néichsten Seite]
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von zumindest Wasserstoff haltigem Gas und mit einem Anodenausgang (14b), und mit einem Stack-Geh#use (18), das zur Stack-
Ventilierung einen Stack- Ventilierungseingang (24) und einen Stack-Ventilierungsausgang (26) aufweist. Es soll die Aufgabe gel&st
werden, die Emission von Wasserstoff aus dem Brennstoff zellensystem auf ein Minimum zu beschridnken. Hierzu ist der tack-Ven-
tilierungsausgang (26) eine Verbindungsleitung zu dem Kathodeneingang 16a), wobei in dieser Verbindungsleitung ein Katalysator
(30) zur Oxidation on Wasserstoff integriert ist und der notwendige Sauerstoff durch den aus dem athodeneingang (16a) abzweigen-
den Stack-Ventilierungseingang (24) zur erfligung gestellt wird. Mittels einer entsprechenden Ventilschaltung (40) ann auch der
aus dem Anodenausgang (14b) austretenden Wasserstoffs der erbindungsleitung (26) vor dem Katalysator (30) zur Oxidation des
asserstoffs zugefithrt werden.
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Brennstoffzellensystem mit Emissionsminderung

Die Erfindung betrifft ein Brennstoffzellensystem mit den

Merkmalen des Oberbegriffs des Patentanspruchs 1.

Brennstoffzellensysteme sind beispielsweise in
Kraftfahrzeugen eine abgasfreie Alternative zu
Verbrennungsmotoren mit Nutzung fossiler Brennstoffe, wobei
jede einzelne der in einem so genannten Stack
zusammengefassten Brennstoffzellen eine Kathoden- und eine
Anodenseite aufweist, wobeli der Kathodenseite ein Sauerstoff
enthaltendes Gas und der Anodenseite ein Wasserstoff
enthaltendes Gas zugefihrt wird. Die Gasmolekiile werden in
der Brennstoffzelle zu positiv geladenen Wasserstoffionen und
negativ geladenen Sauerstoffionen gewandelt, wobei die
zwischen den Elektroden wandernden Elektronen den in der
Brennstoffzelle erzeugten elektrischen Strom bilden. Die auf
der Anodenseite gebildeten Wasserstoffionen diffundieren
durch die Membran der Brennstoffzelle in den Kathodenraum und

reagieren dort mit den Sauerstoffionen zu molekularem Wasser.

Eines der Ziele der Brennstoffzellentechnologie ist es, Strom
idealer Weise ohne Emissionen zu erzeugen. Diese als , Zero-
Emission" bezeichnete Vorgabe soll dazu fiihren, dass durch
die Brennstoffzellenreaktion keine Stoffe an die Umgebung

abgegeben werden, die dort nicht bereits vorhanden sind.
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In einer Brennstoffzelle betreffen diese Emissionen
insbesondere Wasserstoff, da dieser in der Anode nicht
vollstdndig umgesetzt werden kann und dariber hinaus die

Diffusion von Wasserstoff aus den Brennstoffzellen auftritt.

Aus der DE 101 50 385 Al ist ein Brennstoffzellensystem
bekannt, bei dem Komponenten, aus denen Wasserstoff
diffundiert, von einem geschlossenen Gehduse umgeben sind,
wobeli in dem Gehduse Einrichtungen zur Rekombination wvon

Wasser- und Sauerstoff zu Wasser angeordnet sind.

Die DE 101 15 336 Al offenbart ein Brennstoffzellensystem
sowie ein Verfahren zum Betrieb eines
Brennstoffzellensystems, bei dem zumindest ein Teilstrom der
Anodenabgase dem Kathodeneingang zugefihrt werden, wobei
zwischen der Einmiindung der Anodenabgase in die Zufihrung zum
Anodeneingang sowie dem Anodeneingang selbst, Katalysatoren
eine Umsetzung des Wasserstoffs mit vorhandenem Sauerstoff zu

Wasser bewirken.

In der gattungsgemdfBen WO 02/23657 A2 ist eine
Brennstoffzellenanordnung offenbart, bei der das die
Brennstoffzellen enthaltende Stack in einem Geh&use
angeordnet ist und dieses Gehduse einen geschlossenen
Umwdlzkreis mit Gasreinigungselementen und katalytischen
Rekombinatoren zur Umsetzung von molekularem Sauerstoff mit

molekularem Wasserstoff zu Wasser aufweist.

Der Erfindung liegt die Aufgabe zu Grunde, ein
Brennstoffzellensystem in Hinblick auf die ,Zero-Emissions-
Vorgabe™ bei mbglichst geringem apparatetechnischem Aufwand

zu optimieren.
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Zur Losung dieser Aufgabe wird bei einer gattungsgemdben
Brennstoffzelle eine Ausbildung mit den Merkmalen des

Kennzeichens des Patentanspruchs 1 vorgeschlagen.

Die erfinderische Idee beruht darauf, den bei der Stack-
Ventilierung abgefihrten, aus den Brennstoffzellen
diffundierten Wasserstoff der Kathode der Brennstoffzelle
zuzufihren und mit dem Kathodenabgas zu behandeln. Dabei ist
zur Reduzierung der Belastung der einzelnen Brennstoffzellen
eine Zufihrung von Sauerstoff in die Verbindungsleitung
zwischen dem Stack-Ventilierungsausgang und dem
Kathodeneingang sowie ein dieser Zufithrung nachgeschalteter
Katalysator vorgesehen. In dem Katalysator wird zumindest ein
Teil des Wasserstoffs mit dem zugefiihrten Sauerstoff zu
Wasser rekombiniert. Die Anordnung des Katalysators vor dem
Kathodeneingang, wobei unter der Bezeichnung Kathodeneingang
nicht nur der eigentliche Eingang in die Kathode sondern auch
die Zufihrleitung filir das sauerstoffhaltige Gas zu der
Kathode verstanden sein soll, hat einerseits den Vorteil,
dass es zu keiner Sauerstoffabreicherung in dem
Kathodeneingang durch die katalytische Reaktion des
Wasserstoffs kommt und andererseits die durch die exotherme
Reaktion entstehende Warme sich bis zu der eigentlichen
Kathode zumindest teilweise wieder abbauen kann
beziehungsweise nicht direkt an den Membranen entsteht. Der
fir die katalytische Reaktion des Wasserstoffs in dem
Katalysator notwendige Sauerstoff wird erfindungsgemdB nicht

erst im Kathodeneingang zugefiihrt.

In der Terminologie der vorliegenden Erfindung sind alle
Kathoden- bzw. Anodenseiten der einzelnen Brennstoffzellen

von dem Begriff Kathodenseite bzw. Anodenseite umfasst.
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In vorteilhafter Weiterbildung ist die Zufihrung fiir den
Sauverstoff der Stack-Ventilierungseingang, wobei weiter mit
Vorteil der Stack-Ventilierungseingang eine Abzweigung des
Kathodeneingangs ist. Die Ventilierung des Stacks erfolgt in
einfacher Weise mit Umgebungsluft, wobei diese ausreichend
Sauerstoff zur Beschickung der Kathodenseite des
Brennstoffzellensystems aufweist. Es ist daher mit geringem
konstruktivem Aufwand moéglich, die Stack-Ventilierung mit der
Luftzufihrung zu der Kathodenseite zu verbinden und auf diese
Weise auch die Zufuhr von Sauerstoff zu dem Katalysator, zur
Durchfihrung der katalytischen Reaktion mit dem Wasserstoff,

sicherzustellen.

In vorteilhafter Ausgestaltung der Erfindung weist der
Anodenausgang eine zu dem Anodeneingang fiihrende
Rezirkulationsleitung und eine zu dem Eingang des
Katalysators in der Verbindungsleitung des Stack-
Ventilierungsausgangs zu dem Anodeneingang fihrende Leitung
auf. Der aus der Anode austretende, nicht in der
Brennstoffzellenreaktion verbrachte Wasserstoff kann mit
dieser Ausgestaltung entweder erneut der Anode oder aber iber
die Verbindungsleitung und den Katalysator dem
Kathodeneingang zugefiihrt werden. Im ersten Fall wird der
Wasserstoff zur Stromerzeugung genutzt, im zweiten Fall wird
er in dem Katalysator oder in der Kathode zu Wasser
rekombiniert. Auch wenn mit dieser Variante der ansonsten
emitierende molekulare Wasserstoff weitgehend vollstdndig
abgebaut werden kann, beschridnkt sich der Einsatz der
Wasserstoff zu dem Kathodeneingang fithrenden Leitung
hauptsédchlich auch auf den als Purge bezeichneten Vorgang des
Ausblasens der Anodenseite, um diese von im Verlauf des
Verfahrens, auch durch die Rezirkulation, akkumulierten,
unerwinschten Fremdstoffen zu befreien. Diese Fremdstoffe

sind neben in dem zugefihrten Wasserstoff enthaltenen
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Verunreinigungen vor allem von der Kathodenseite auf die
Anodenseite diffundierte Gase, wie Stickstoff oder

Kohlenmonoxyd sowie Wasser.

Der zusatzliche konstruktive Aufwand, um den ansonsten
emitierenden Wasserstoff der vorstehend beschriebenen,
katalytischen Reaktion zuzufihren ist gering, da nur wenige

Komponenten notwendig sind.

Hierzu weist die Erfindung weiter mit Vorteil eine
Ausgestaltung auf, bei der der Anodenausgang eine
Ventilschaltung zur Beaufschlagung der Reinigungsstrecke fir
den Purge-Vorgang und/oder der Rezirkulationsstrecke
aufweist. Solange das Brennstoffzellensystem im Normalbetrieb
lauft und das Ausmal von Verunreinigungen auf der Anodenseite
das tolerierbare MaBk nicht iUberschreitet, kann die
Reinigungsstrecke iiber das Ventil geschlossen werden, um
einen Verlust von Wasserstoff ohne Stromgewinnung zu

vermeiden.

Die der Erfindung zu Grunde liegende Aufgabe wird des
Weiteren durch ein Verfahren mit den Merkmalen des
Patentanspruchs 7 geldst, wobei die einzelnen
Verfahrensschritte bereits im Zusammenhang mit den
konstruktiven Merkmalen der vorstehenden Patentanspriiche

beschrieben sind.
Weitere Vorteile und Merkmale der Erfindung kénnen der
nachstehenden Beschreibung sowie der entsprechenden Zeichnung

eines Ausfihrungsbeispiels entnommen werden.

In der Zeichnung zeigt:
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Fig. 1 ein Brennstoffzellensystem in einer schematischen

Darstellung.

Das in der einzigen Figur gezeigte Brennstoffzellensystem 10
dient der Erzeugung von elektrischem Strom durch die
Uberfithrung von molekularem Sauerstoff und Wasserstoff in
Ionen, unter Abgabe beziehungsweise Aufnahme von Elektronen

und anschlieBender Reaktion der Ionen zu Wasser.

Hierzu weist das Brennstoffzellensystem 10 einen so genannten
Stack 12 aus mehreren, zusammenwirkenden Brennstoffzellen
auf, wobei in der Zeichnung nur schematisch eine Anode 14 und
eine Kathode 16 dargestellt sind. Der Stack 12 ist dabei von
einem gasdichten Gehduse 18 mit den entsprechenden
Anschlissen fir die Zufihrung der Edukte und die Abfihrung
der Produkte der Brennstoffzellenreaktion umgeben. Der Anode
14 wird Uber den Anodeneingang l4a und ein in diesem
angeordnetes Regelventil 20 Wasserstoff aus einem Tank 22
zugefihrt, wobei in der Brennstoffzelle nicht verbrauchter
Wasserstoff lber den Anodenausgang 14b abgefiihrt wird. Uber
den Kathodeneingang der Kathode 16 wird uUber ein Gebldse 17
der Kathode Luft zugefihrt, die den fir die
Brennstoffzellenreaktion notwendigen Sauerstoff in
ausreichendem MaRl enth&dlt. Nicht verbrauchter Sauerstoff wird
wie die weiteren, an der Brennstoffzellenreaktion nicht
beteiligten, inerten Bestandteile der Luft, ebenso wie durch
die Brennstoffzellenreaktion entstandenes Wasser, ilber den
Kathodenausgang 16b abgefithrt. Auch unter der ,Zero-
Emissions“-Vorgabe kann der Kathodenausgang in die Atmosphéire
entliftet werden, da die der Kathode iber den Kathodeneingang
zugefihrte Luft auch der Atmosphédre entnommen wurde und bei
der Brennstoffzellenreaktion keine unter die geforderte

Emissionsminderung fallende Stoffe entstanden sind.
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Das den Stack 12 umgebende Gehduse 18 dient neben dem Schutz
der Brennstoffzellen vor duBeren Einflissen auch einer
Verhinderung der Emission von aus den Brennstoffzellen
diffundierendem Wasserstoff. Um eine Anreicherung von
Wasserstoff in dem Geh&duse zu verhindern, wird dieses iiber
eine Stack-Ventilierung mit einem Stack-Ventilierungseingang
24 und einem Stack-Ventilierungsausgang 26 gespult. Diese
Stack-Ventilierung kann in einfacher Weise durch Luft
erfolgen, da die Zusammensetzung von Luft der Bildung eines
zindfahigen Gemisches entgegenwirkt. Diese zur Stack-
Ventilierung verwendete Luft wird iiber den Stack-
Ventilierungseingang 24 aus dem Kathodeneingang 16a
abgezweigt. Mittels eines vorgeschalteten Luftfilters 28 wird
die sowohl fir die Brennstoffzellenreaktion als auch fir die
Stack-Ventilierung verwendete Luft vor dem Kathodeneingang

von unerwinschten Stoffen gereinigt.

Da die zugefihrte Luft bei der Stack-Ventilierung mit
Wasserstoff angereichert wird und eine Emission von
Wasserstoff in die Atmosphdre unerwinscht ist, wird der
Stack-Ventilierungsausgang 26 zu einem Katalysator 30 und
anschlieBenden zu dem Kathodeneingang 1l6a gefiihrt. Um eine
Rezirkulation von Wasser in der Stack-Ventilierung zu
vermeiden, ist die Einleitung 27 des Stack-
Ventilierungsausgangs 26 in den Kathodeneingang 16a der
Ausleitung 29 der Luft Uber den Stack-Ventilierungseingang 24

in Strémungsrichtung nachgeschaltet.

In dem Katalysator 30 wird die Reaktion des mitgefiihrten
Wasserstoffs zu Wasser befodrdert. Der hierfiir notwenige
Sauverstoff ist in der zur Stack-Ventilierung verwendeten Luft
bereits enthalten. Der Katalysator 30 kann in herkémmlicher
Weise, beispielsweise mit einer katalytischen

Platinbeschichtung, ausgebildet sein.
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Nicht durch die katalytische Reaktion in dem Katalysator 30
verbrauchter Wasserstoff, wird iber den Kathodeneingang 1l6a
der Kathode 16 zufihrt und kann an der katalytisch
beschichteten Membran der Kathode mit dem vorhandenen
Sauerstoff zu Wasser reagieren. Da diese exotherme Reaktion
allerdings zu einer zusdtzlichen Belastung des Stack-
Katalysators fihrt, ist es wilinschenswert, den Katalysator 30
so auszulegen, dass der dem Katalysator zugefiihrte
Wasserstoff zumindest theoretisch vollstdndig zu Wasser

reagieren kann.

Die Stack-Ventilierung weist des Weiteren ein Gebl&se 32 zur

Befdrderung der Stromung auf.

Der der Anode vorzugsweise in reiner Form zugefitihrte, nicht
verbrauchte Wasserstoff wird von dem Anodenausgang 14b iber
eine von einem Gebl&dse 34 betriebenen Rezirkulationsleitung
36 zu dem Anodeneingang l4a zuriick- und damit erneut der

Brennstoffzellenreaktion zugefiihrt.

Grundsatzlich ist es nur erforderlich, den in der Anode
verbrauchten Wasserstoff iUber das Ventil 20 aus dem
Vorratstank 22 zu ersetzen, um den Betrieb
aufrechtzuerhalten. Allerdings reichern sich im Betrieb des
Brennstoffzellensystems Verunreinigungen in diesem
Wasserstoffkreislauf an, die entweder bereits im Wasserstoff
enthalten waren oder in der Brennstoffzelle von der Kathode
16 in die Anode 14 und damit in den Wasserstoffkreislauf

diffundiert sind.

Da diese Verunreinigungen die Leistungsfidhigkeit des
Brennstoffzellensystems beeintrdchtigen kénnen, wird in

regelmdfigen Abstanden eine Reinigung der Anode 14
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vorgenommen, indem Wasserstoff vorzugsweise als DruckstoB
uber den Anodeneingang l4a, in die Anode eingeblasen und uber
den Anodenausgang 14b weitgehend ohne eine Riuckfihrung
abgefihrt wird. Hierzu ist an den Anodenausgang 14b eine
Reinigungsstrecke 38 angeschlossen, die Uber ein Ventil 40
gedbffnet werden kann. Bei diesem auch Purge genannten
Verfahren, wird ein groRer Anteil der vorzugsweise

gasfdérmigen Verunreinigungen aus der Anode ausgeblasen.

Um eine Emission von Wasserstoff in die Umgebung durch dieses
Purge-Verfahren zu vermeiden, wird die Reinigungsstrecke 38
in Strdmungsrichtung vor dem Katalysator 30 iber die
Verbindung 39 in den Stack-Ventilierungsausgang 26
eingeleitet. Damit kann auch der im Purge-Verfahren
ausgeblasene Wasserstoff entweder in dem Katalysator 30 oder
in der Kathode 16 katalytisch abgebaut werden. Der hierfiir
notwendige Sauerstoff wird entweder lber die Stack-
Ventilierung oder die Luftversorgung des Kathodeneingangs 16a

sichergestellt.

Mit der vorliegenden Erfindung ist es damit in konstruktiv
einfacher Weise mdglich, den sowohl durch die Diffusion im
Stack als auch bei der Reinigung der Anode frei werdenden
Wasserstoff im Idealfall vollstdndig in Wasser zu tliberfiihren
und die Emission von molekularem Wasserstoff in die Umgebung

zu vermeiden.
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DaimlerChrysler AG Senft

und

05.01.2007

Ford Global Technologies, Inc.

Patentanspriiche

Brennstoffzellensystem,

mit zu einem Stack zusammengesetzten Brennstoffzellen,
mit einer Kathodenseite, die einen Kathodeneingang zur
Zufihrung von zumindest sauerstoffhaltigem Gas und einen
Kathodenausgang aufweist,

sowie mit einer Anodenseite, mit einem Anodeneingang zur
Zufihrung von zumindest wasserstoffhaltigem Gas und mit
einem Anodenausgang,

sowie mit einem Stack-Geh&duse (18), das zur Stack-
Ventilierung einen Stack-Ventilierungseingang und einen
Stack-Ventilierungsausgang aufweist,

dadurch gekennzeichnet, dass

der Stack-Ventilierungsausgang (26) eine
Verbindungsleitung zu dem Kathodeneingang (16a) ist,
wobei in die Verbindungsleitung ein Katalysator (30) zur
Oxidation von Wasserstoff integriert ist und wobei die
Verbindungsleitung eine dem Katalysator vorgeschaltete

Zufihrung (24) fir Sauverstoff aufweist.

Brennstoffzellensystem nach Anspruch 1,
dadurch gekennzeichnet, dass
die Zufihrung fir Sauerstoff der Stack-

Ventilierungseingang (24) ist.

Brennstoffzellensystem nach Anspruch 2,

dadurch gekennzeichnet, dass



WO 2008/083706 PCT/EP2007/000084
11

der Stack-Ventilierungseingang (24) eine Abzweigung des

Kathodeneingangs (16a) ist.

4. Brennstoffzellensystem nach einen der Anspriiche 1 bis 3,
dadurch gekennzeichnet, dass
der Anodenausgang (14b) eine zu dem Anodeneingang (1l4a)
fihrende Rezirkulationsleitung (36) und eine zu dem
Eingang des Katalysators (30) in der Verbindungsleitung
des Stack-Ventilierungsausgangs (26) zu dem

Kathodeneingang (l16a) fihrende Leitung (38) aufweist.

5. Brennstoffzellensystem nach Anspruch 4,
dadurch gekennzeichnet, dass
die zu dem Katalysator (30) fihrende Leitung eine

Reinigungsstrecke (38) fiir die Anode (14) ist.

6. Brennstoffzellensystem nach Anspruch 5,
dadurch gekennzeichnet, dass
der Anodenausgang (14b) eine Ventilschaltung (40) zur
Beaufschlagung der Reinigungsstrecke (38) und/oder der

Rezirkulationsleitung (36) aufweist.

7. Verfahren zur Reduzierung der Wasserstoffemission in
einem Brennstoffzellensystem (10), wobei der im Purge-
Verfahren aus der Anode (14) und/oder beim Ventilieren
des Stack-Gehduses (18) ausgeblasene molekulare
Wasserstoff Kathodeneingang (16a) zugefithrt wird und vor
der Einmindung in den Kathodeneingang einer katalytischen
Reaktion mit Sauerstoff zur Uberfiihrung des Wasserstoffs
in Wasser unterzogen wird, wobei der Sauerstoff am Ort
der katalytischen Reaktion durch die zur Ventilierung des
Stack-Gehduses (18) eingesetzte Luft zur Verfiigung

gestellt wird.
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