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(54) Verfahren zum Aufheizen eines Brennstoffzellensystems sowie Brennstoffzellensystem

(57) Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren zum

Aufheizen eines Brennstoffzellensystems (1a; 1b; 1c;
1d), aufweisend wenigstens einen
Brennstoffzellenstapel (2) mit einem Anodenabschnitt
(3) und einem Kathodenabschnitt (4) sowie einen
Reformer (5) stromaufwarts des Anodenabschnitts (3)
zur Dampfreformierung unter Verwendung eines
Brennstoffes, wobel der Reformer (5) einen Nickel-
pasierten Katalysator umfasst, aufweisend die
Schritte: Starten eines  Aufhelzvorgangs zum
Aufheizen des Brennstoffzellensystems (1a; 1b; 1c;
1d) mit einer Heizvorrichtung (6) und Leiten eines
kohlenstoffhaltigen  Fluids sowie Leiten  von
Wasserdampf durch den Nickel-basierten Katalysator
des Reformers (5) wahrend des Aufheizvorgangs.
Ferner betrifft die Erfindung ein
Brennstoffzellensystem (1a; 1b; 1c; 1d), das zum
Ausfuhren eines erfindungsgemaléen Verfahrens
konfiguriert ist.
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Beschreibung

VERFAHREN ZUM AUFHEIZEN EINES BRENNSTOFFZELLENSYSTEMS SOWIE BRENN-
STOFFZELLENSYSTEM

[0001] Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren zum Aufheizen eines Brennstoffzellensys-
tems, insbesondere eines SOFC-Systems sowie ein zugehoriges Brennstoffzellensystem.

[0002] Bevor ein SOFC-System mit voller Leistung betrieben werden kann, muss es auf Betriebs-
temperatur gebracht werden. Dies findet im Rahmen eines Aufheiz- bzw. Startbetriebs des
SOFC-Systems statt. Bekannte SOFC-Systeme weisen wenigstens einen Brennstoffzellenstapel
mit einem Anodenabschnitt und einem Kathodenabschnitt sowie einen Reformer stromaufwarts
des wenigstens einen Brennstoffzellenstapels auf. Ferner ist es bekannt, dass der Reformer fur
eine Dampfreformierung mit einem Nickel-basierten Katalysator ausgestattet ist bzw. der Refor-
mer in Form eines Nickelreformers ausgestaltet ist. Um zu verhindern, dass der Nickel wahrend
des Aufheizbetriebs aufoxidiert, wird der Nickel-basierte Katalysator bekannter Systeme mit ei-
nem Spulgas bzw. Schutzgas, beispielsweise in Form eines kohlenstoffhaltigen Gases, um-
stromt. D.h., am Nickel-basierten Katalysator wird wahrend des Aufheizbetriebs eine entspre-
chend reduzierende Umgebung geschaffen. Um Kohlenstoffablagerungen zu vermeiden, kann
dem kohlenstofthaltigen Gas zusatzlich sauerstoffthaltiges Gas zugefuhrt werden. Dadurch kann
der Kohlenstoff des kohlenstoffhaltigen Gases oxidiert und in Form von Kohlendioxid aus dem
Reformer transportiert werden. D.h., durch das Zufuhren eines sauerstofthaltigen Gases wahrend
des Aufheizbetriebs kann Kohlenstoff des kohlenstofthaltigen Gases gebunden werden. Kohlen-
stoffablagerungen konnen entsprechend vermieden werden.

[0003] Es hat sich jedoch gezeigt, dass bei der Verwendung von Nickel-basierten Katalysatoren
zusatzliche MaBnahmen erforderlich sind, um Nickel wahrend des Aufheizbetriebs reduziert zu
halten und nicht aufoxidieren zu lassen.

[0004] Verfahren, welche versuchen diese Problematik zu 10sen, sind beispielsweise aus der EP
2199255 A1 und der US 2015086887 A1 bekannt.

[0005] Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es, der voranstehend beschriebenen Problematik
zumindest teilweise Rechnung zu tragen. Insbesondere ist es Aufgabe der vorliegenden Erfin-
dung, ein Verfahren zum Aufheizen eines Brennstoffzellensystems mit Nickel-basiertem Kataly-
sator im Reformer zur Verfugung zu stellen, durch welches wahrend eines Aufheizbetriebs des
Brennstoffzellensystems Nickel im System auf einfache Weise reduziert bleibt und nicht aufoxi-
diert. Ferner ist es eine Aufgabe, ein entsprechend konfiguriertes Brennstoffzellensystem zur
Durchfuhrung eines solchen Verfahrens zur Verfligung zu stellen.

[0006] Die voranstehende Aufgabe wird durch die Patentanspruche gelost. Insbesondere wird
die voranstehende Aufgabe durch das Verfahren gemal Anspruch 1 sowie das Brennstoffzellen-
system gemal3 Anspruch 9 gelost. Weitere Vorteile der Erfindung ergeben sich aus den Unteran-
spruchen, der Beschreibung und den Zeichnungen. Dabei gelten Merkmale und Detalls, die im
Zusammenhang mit dem Verfahren beschrieben sind, selbstverstandlich auch im Zusammen-
hang mit dem erfindungsgemaBen Brennstoffzellensystem und jeweils umgekehrt, sodass be-
zuglich der Offenbarung zu den einzelnen Erfindungsaspekten stets wechselseitig Bezug genom-
men wird bzw. werden kann.

[0007] Gemal3 einem ersten Aspekt der vorliegenden Erfindung wird ein Verfahren zum Aufhei-
zen eines Brennstoffzellensystems, aufweisend wenigstens einen Brennstoffzellenstapel mit ei-
nem Anodenabschnitt und einem Kathodenabschnitt sowie einen Reformer stromaufwarts des
Anodenabschnitts zur Dampfreformierung unter Verwendung eines Brennstoffes, wobei der Re-
former einen Nickel-basierten Katalysator umfasst, zur Verfugung gestellt. Das Verfahren weist
die folgenden Schritte auf:

[0008] - Starten eines Aufheizvorgangs zum Aufheizen des Brennstoffzellensystems mit einer
Heizvorrichtung und
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[0009] - Leiten eines kohlenstofthaltigen Fluids sowie Leiten von Wasserdampf durch den Ni-
ckel-basierten Katalysator des Reformers wahrend des Aufheizvorgangs.

[0010] Durch den Wasserdampf wird dem Nickel-basierten Katalysator wahrend des Aufheizvor-
gangs Sauerstoff zugefuhrt. Im Gegensatz zu den im Stand der Technik bekannten Verfahren ist
der Sauerstoff im Wasserdampf jedoch chemisch gebunden bereitgestellt. Dadurch kann verhin-
dert werden, dass der Sauerstoff mit reduziertem Nickel sofort eine Verbindung eingeht.

[0011] Im Rahmen der vorliegenden Erfindung wurde herausgefunden, dass der im Wasser-
dampf gebundene Sauerstoff wie ungebundener Sauerstoff dazu geeignet ist, entstehenden Koh-
lenstoff zu binden und entsprechende Ablagerungen zu vermeiden und der Ubrigbleibende Was-
serstoff dafur sorgt, dass Nickel reduziert bleibt und nicht aufoxidiert. Zur Vermeidung von Koh-
lenstoffablagerungen wird der Wasserdampf mit einem vordefinierten Wasserdampf/Kohlenstoft-
Verhaltnis zugefuhrt, wobei der Wasserantell etwas hoher als fur einen Gleichgewichtszustand
gewahlt werden kann, um eine gewisse Sicherheit zu schaffen.

[0012] Bei der vorliegenden Erfindung ist es weiter vorgesehen, dass als kohlenstoffhaltiges Fluid
wahrend des Aufheizvorgangs der Brennstoff mit einer Brennstoffmenge zwischen 5% und 20%
der wahrend einer Dampfreformierung in einem Normalbetrieb des Brennstoffzellensystems ge-
nutzten Brennstoffmenge verwendet wird. D.h., die verwendete Brennstoffmenge wird im Ver-
gleich zum Normalbetrieb relativ niedrig gehalten. Dadurch kann verhindert werden, dass der
wenigstens eine Brennstoffzellenstapel stromabwarts des Reformers durch die endotherme Re-
formierung gekuhlt wird und der Auftheizvorgang entsprechend gebremst wird.

[0013] Die vorliegende Erfindung Dbetrifft vorzugsweise ein Verfahren zum Aufheizen eines
SOFC-Systems, insbesondere eines stationaren SOFC-Systems. Das Verfahren wird bevorzugt
mit einem Nickel-basierten Katalysator mit ca. 30-70, vorzugsweise ca. 50 Gewichtsprozent Ni-
ckel betrieben. D.h., der Nickel-basierte Katalysator ist ein Katalysator, der einen entsprechenden
Nickelantell aufweist.

[0014] Unter dem Aufheizvorgang kann ein Vorgang zum Aufheizen des Brennstoffzellensys-
tems, insbesondere im Rahmen eines Startvorgangs des Brennstoffzellensystems, verstanden
werden. Der Aufheizvorgang wird bevorzugt durchgefuhrt, bis der Reformer auf eine vordefinier-
bare Betriebstemperatur, beispielsweise in einem Bereich zwischen 400°C und 600°C, insbeson-
dere in einem Bereich zwischen 500°C und 550°C, aufgeheizt ist.

[0015] Ab einer Temperatur von ca. 50°C wurde es im Reformer unter Anwesenheit von Sauer-
stoff zur Oxidation von Nickel kommen. Dies ist nicht erwunscht. Der oxidierte Nickel musste
wahrend des Betriebs des Brennstoffzellensystems wieder reduziert werden, damit eine Dampf-
reformierung zu einer Gleichgewichtszusammensetzung fuhren kann. D.h., der gesamte Kataly-
sator musste wieder reduziert werden. Dies kann lange dauern und die Struktur des Katalysators
kann dabei beschadigt werden. Um die Nickeloxidation auf einem minimalen, reversiblen Level
zu halten, wird der Reformer bzw. der Nickel-basierte Katalysator des Reformers erfindungsge-
mafl mit dem kohlenstoffhaltigen Fluid beaufschlagt, durch welches Sauerstoff am Katalysator
verdrangt werden kann.

[0016] Unter dem Brennstoff ist insbesondere ein kohlenwasserstofthaltiger Brennstoff zu verste-
hen. Die Heizvorrichtung kann mehrere Heizmittel an unterschiedlichen Stellen im Brennstoftzel-
lensystem aufweisen.

[0017] Das kohlenstoffhaltige Fluid und der Wasserdampf werden durch eine Fluidfordervorrich-
tung durch den Nickel-basierten Katalysator des Reformers geleitet. Die Fluidfordervorrichtung
kann eine Pumpe und/oder ein Geblase zum Fordern bzw. Leiten eines flussigen und/oder gas-
formigen Fluids aufweisen.

[0018] Gemal3 einer weiteren Ausfihrungsform der vorliegenden Erfindung ist es bei einem Ver-
fahren moglich, dass der Wasserdampf ab einer vordefinierbaren Schwellentemperatur im Brenn-
stoffzellensystem durch den Nickel-basierten Katalysator geleitet wird. Die Schwellentemperatur
wird vorzugsweise abhangig von der Umgebung des Brennstoffzellensystems bzw. von Umge-
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bungsparametern und/oder Betriebszustanden des Brennstoffzellensystems vordefiniert. Ziel ist
es, dass der Wasserdampf moglichst gasformig bleibt, um Wasserablagerungen zu vermeiden.
Bei Umgebungsdruck und auch sonst unauffalligen Umgebungsbedingungen und/oder Betriebs-
zustanden kann die Schwellentemperatur demnach auf einen Wert von mindestens 100°C fest-
gelegt werden. Bevorzugt wird die Schwellentemperatur auf einen Wert zwischen ca. 100°C und
ca. 110°C vordefiniert. Um den vorteilhaften Effekt des Wasserdampfes moglichst fruhzeitig bzw.
lange nutzen zu konnen, soll die Temperatur nicht zu hoch gewahlt werden. Bel Versuchen im
Rahmen der vorliegenden Erfindung hat sich gezeigt, dass geringe Wasserablagerungen in Kauf
genommen werden konnen, da das Brennstoffzellensystem diese geringen Wasserablagerungen
wahrend des Aufheizvorgangs lokal verdampfen kann, ohne Schaden anzurichten.

[0019] Weiterhin ist es moOglich, dass bei einem erfindungsgemaBen Verfahren als kohlenstoff-
haltiges Fluid der Brennstoff, insbesondere Methan, Erdgas oder LPG, verwendet wird. D.h., es
wird der gleiche Brennstoff wie im spateren Normalbetrieb, also einem Betrieb, bel welchem mit-
tels des Brennstoffzellensystems Strom erzeugt wird, des Brennstoffzellensystems verwendet.
Durch die Verwendung des gleichen Brennstoffs flir den Startbetrieb sowie den Normalbetrieb
kann das Brennstoffzellensystem effizient betrieben werden. Auf separate und/oder zusatzliche
Brennstoffspeicher und/oder Brennstoffquellen kann verzichtet werden. Um auf einen Verdamp-
fungsschritt zu verzichten, wird vorzugsweise nur gasformiger Brennstoff verwendet.

[0020] Dartber hinaus kann bei einem Verfahren gemaf3 der vorliegenden Erfindung die Heiz-
vorrichtung einen Warmetauscher am Reformer sowie einen Nachbrenner zum Verbrennen von
Kathodenabgas und/oder Anodenabgas aus dem wenigstens einen Brennstoffzellenstapel auf-
weisen, wobei einer heil3en Seite des Warmetauschers stromabwarts des Nachbrenners zum
Aufheizen des Reformers wahrend des Aufheizvorgangs Nachbrennerabgas zugefuhrt wird. Un-
ter Verwendung des Nachbrennerabgases kann der Reformer besonders effizient geheizt wer-
den. Der Nachbrenner ist stromabwarts des wenigstens einen Brennstoffzellenstapels angeord-
net und steht jewells mit einem Fluidausgang des Anodenabschnitts und einem Fluidausgang
des Kathodenabschnitts in Fluidverbindung.

[0021] Bei einem erfindungsgemafien Verfahren ist es zudem maoglich, dass der Wasserdampf
und das kohlenstoffhaltige Fluid in Form von Brennstoff als Brennstoff/Wasserdampf-Gemisch
Uber eine Anodengaszufuhrleitung stromaufwarts des Reformers zum Reformer geleitet werden.
D.h., der Wasserdampf und der Brennstoff werden stromaufwarts des Reformers, insbesondere
stromaufwarts einer ebenfalls stromaufwarts des Reformers angeordneten Fluidfordervorrichtung
als Brennstoff-Wasserdampf-Gemisch bereitgestellt und von dort durch die Anodengaszufuhrlei-
tung in Richtung des Reformers geleitet. Dadurch kann ein besonders platzsparendes und ge-
wichtsreduziertes Prozessfluidleitungssystem fur das Brennstofizellensystem bereitgestellt wer-
den. Unter der Anodengaszufuhrleitung ist eine Fluidleitung zu verstehen, durch welche im Nor-
malbetrieb des Brennstoffzellensystems zu reformierender Brennstoff bzw. ein Brennstoffge-
misch zum Reformer geleitet wird. Die Anodengaszufuhrleitung ist stromaufwarts der optionalen
Fluidfordervorrichtung, stromabwarts der Fluidfordervorrichtung sowie entsprechend stromaut-
warts des Reformers ausgestaltet.

[0022] Gemal3 einer weiteren Ausgestaltungsvariante der vorliegenden Erfindung kann bei einem
Verfahren stromaufwarts des Reformers in der Anodengaszufuhrleitung eine wie vorstehend be-
schriebene Fluidfordervorrichtung zum Fordern des Brennstoffs zum Reformer und neben der
Anodengaszufuhrleitung eine Wasserdampfzufuhrleitung zum Zufuhren von Wasserdampf in die
Anodengaszufuhrleitung ausgestaltet sein, wobeil der Wasserdampf wahrend des Aufheizvor-
gangs durch die Wasserdampfzufthrleitung geleitet und stromabwarts der Fluidfordervorrichtung
in die Anodengaszufuhrleitung eingebracht und mit dem Brennstoff vermischt wird. Dadurch, dass
der Wasserdampf Uber die separate Wasserdampfzuflhrleitung erst stromabwarts der Fluidfor-
dervorrichtung der Anodengaszufuhrleitung zugefuhrt wird, muss die Fluidfordervorrichtung nur
zum Transport bzw. zur Forderung des vorzugsweise gasformigen Brennstoffs ausgestaltet sein,
wodurch an dieser Stelle Kosten gespart werden konnen. Zur Forderung des Wasserdampfes
kann eine dafur geeignete weitere Fluidfordervorrichtung in der Wasserdampfzufuhrleitung be-
reitgestellt sein. Die weitere Fluidfordervorrichtung muss nur wahrend des Startbetriebs bzw. Auft-
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heizvorgangs aktiviert sein, wodurch eine mit Bezug auf die Lebenszeit des Brennstoffzellensys-
tems relativ lange Haltbarkeit der weiteren Fluidfordervorrichtung erreicht werden kann.

[0023] Zudem ist es beil einem Verfahren gemaf der vorliegenden Erfindung moglich, dass
stromaufwarts des Reformers in der Anodengaszufuhrleitung eine Fluidfordervorrichtung zum
Fordern des Brennstoffs zum Reformer und neben der Anodengaszufuhrleitung eine Wasser-
dampfzufuhrleitung zum Zufihren von Wasserdampf in die Anodengaszufuhrleitung ausgestaltet
sind, wobei der Wasserdampf wahrend des Aufheizvorgangs durch die Wasserdampfzufuhrlei-
tung geleitet und stromaufwarts der Fluidfordervorrichtung in die Anodengaszufuhrleitung einge-
bracht und mit dem Brennstoff vermischt wird. Durch das Einbringen des Wasserdampfes strom-
aufwarts der Fluidfordervorrichtung, insbesondere direkt stromaufwarts der Fluidfordervorrich-
tung in die Anodengaszufihrleitung, lassen sich mit einer einfachen und kompakten Bauweise
des Brennstoffzellensystems stromungsdynamische Vorteile erzielen.

[0024] Ferner konnen bel einem erfindungsgemafen Verfahren stromaufwarts des Reformers in
der Anodengaszufuhrleitung eine Fluidfordervorrichtung zum Fordern des Brennstoffs zum Re-
former und neben der Anodengaszufuhrleitung eine Wasserdampfzufuhrleitung zum Zufthren
von Wasserdampf in die Anodengaszufuhrleitung ausgestaltet sein, wobei in der Wasserdampf-
zufuhrleitung eine heil3e Seite eines Abgaswarmetauschers ausgestaltet ist und der Wasser-
dampf wahrend des Aufheizvorgangs durch die Wasserdampfzufuhrleitung und die heil3e Seite
des Abgaswarmetauschers geleitet, stromabwarts oder stromaufwarts der Fluidfordervorrichtung
in die Anodengaszufuhrleitung eingebracht und mit dem Brennstoff vermischt wird. Dadurch kann
der Wasserdampf wahrend des Aufheizvorgangs auf effiziente Weise vorgeheizt werden. Der
Abgaswarmetauscher, bzw. die heil3e Seite des Abgaswarmetauschers kann stromabwarts einer
heiBen Seite eines Reformerwarmetauschers, bzw. des Warmetauschers am Reformer, bereit-
gestellt sein. Der Abgaswarmetauscher kann ferner stromabwarts einer hei3en Seite eines Ka-
thodengaswarmetauschers, der stromabwarts des Nachbrenners, insbesondere Iin einer Katho-
dengaszufuhrleitung, angeordnet ist, bereitgestellt sein. D.h., der Abgaswarmetauscher ist ein
Warmetauscher, der ohnehin im Brennstoffzellensystem genutzt bzw. benotigt wird.

[0025] Gemal3 einem weiteren Aspekt der vorliegenden Erfindung wird ferner ein Brennstoffzel-
lensystem zur Verfugung gestellt, das zum Ausfuhren eines wie vorstehend beschriebenen Ver-
fahrens konfiguriert ist. Das Brennstoffzellensystem weist wenigstens einen Brennstoffzellensta-
pel mit einem Anodenabschnitt und einem Kathodenabschnitt sowie einen Reformer stromaut-
warts des Anodenabschnitts zur Dampfreformierung eines Brennstoffes auf, wobei der Reformer
einen Nickelbasierten Katalysator umfasst.

[0026] Damit bringt ein erfindungsgemaBes Brennstoffzellensystem die gleichen Vorteile mit
sich, wie sie ausfuhrlich mit Bezug auf das erfindungsgemafie Verfahren beschrieben worden
sind. Wie vorstehend bereits beschrieben, kann die Heizvorrichtung einen Warmetauscher am
Reformer sowie einen Nachbrenner zum Verbrennen von Kathodenabgas und/oder Anodenab-
gas aus dem wenigstens einen Brennstoffzellenstapel aufweisen. Stromaufwarts des Reformers
kann in der Anodengaszufuhrleitung eine Fluidfordervorrichtung zum Fordern des Brennstoffs
zum Reformer angeordnet sein. Neben der Anodengaszufuhrleitung kann eine Wasserdampfzu-
fuhrleitung zum Zufthren von Wasserdampf in die Anodengaszufuhrleitung ausgestaltet sein. In
der Wasserdampfzufuhrleitung kann eine hei3e Seite eines Abgaswarmetauschers ausgestaltet
sein, wobei der Abgaswarmetauscher stromabwarts einer hei3en Seite eines Kathodengaswar-
metauschers, der stromabwarts des Nachbrenners, insbesondere in einer Kathodengaszufuhr-
leitung, angeordnet ist, bereitgestellt sein.

[0027] Weltere, die Erfindung verbessernde MalBnahmen ergeben sich aus der nachfolgenden
Beschreibung zu verschiedenen Ausfuhrungsbeispielen der Erfindung, welche in den Figuren
schematisch dargestellt sind. Es zeigen jeweils schematisch:

[0028] Figur 1 ein Blockschaltbild zum Erlautern eines Brennstoffzellensystems gemal3 einer
ersten Ausfuhrungsform der vorliegenden Erfindung,
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[0029] Figur 2 ein Blockschaltbild zum Erlautern eines Brennstoffzellensystems gemaf einer
zweiten Ausfuhrungsform der vorliegenden Erfindung,

[0030] Figur 3 ein Blockschaltbild zum Erlautern eines Brennstoffzellensystems gemafl3 einer
dritten Ausfuhrungsform der vorliegenden Erfindung,

[0031] Figur 4 ein Blockschaltbild zum Erlautern eines Brennstoffzellensystems gemal3 einer
vierten Ausfuhrungsform der vorliegenden Erfindung und

[0032] Figur 5 ein Kurvendiagramm zum Erlautern eines erfindungsgemaBen Verfahrens zum
Aufheizen eines Brennstoffzellensystems.

[0033] Elemente mit gleicher Funktion und Wirkungsweise sind in den Figuren 1 bis 4 jeweils mit
denselben Bezugszeichen versehen.

[0034] In Fig. 1 ist schematisch ein Brennstoffzellensystem 1a gemal einer ersten Ausfuhrungs-
form dargestellt. Das Brennstoffzellensystem 1a weist einen Brennstoffzellenstapel 2 mit einem
Anodenabschnitt 3 und einem Kathodenabschnitt 4 sowie einen Reformer 5 stromaufwarts des
Anodenabschnitts 3 zur Dampfreformierung eines Brennstoffes auf. Der Reformer 5 umfasst ei-
nen Nickel-basierten Katalysator. Zum Temperieren des Brennstoffzellensystems 1a ist eine
Heizvorrichtung 6 bereitgestellt. Die Heizvorrichtung 6 umfasst einen Warmetauscher am Refor-
mer 5, einen Nachbrenner 7 zum Verbrennen von Kathodenabgas und/oder Anodenabgas aus
dem Brennstoffzellenstapel 2 sowie einen Kathodengaswarmetauscher 12 in einer Kathodengas-
zufuhrleitung 13.

[0035] Daruber hinaus konnen der Heizvorrichtung 6 noch weitere Heizelemente und Funktions-
bauteile zugeordnet sein, die vorliegend jedoch nicht weiter beschrieben werden.

[0036] Die Kathodengaszufuhrleitung 12 ist zum Zufuhren von Kathodenzuflhrgas zum Katho-
denabschnitt 4 bereitgestellt. Unter Kathodenzuflihrgas kann insbesondere Luft oder ein anderes
sauerstofthaltiges Fluid verstanden werden. Stromaufwarts des Anodenabschnitts 3 ist eine Ano-
dengaszufuhrleitung 8 ausgestaltet. Durch die Anodengaszufuhrieitung kann Anodengas bzw.
ein Prozessfluid fur den Anodenabschnitt in Richtung des Reformers und/oder des Anodenab-
schnitts geleitet werden. D.h., durch die Anodengaszufuhrleitung kann nicht nur Gas, sondern
auch ein anderes Prozessfluid fur den Anodenabschnitt geleitet werden.

[0037] Der Nachbrenner 7 ist stromabwarts des Brennstoffzellenstapels 2 und stromaufwarts ei-
ner heil3en Seite des Kathodenwarmetauschers 12 angeordnet. In der Anodengaszufuhrleitung
8 ist stromaufwarts des Reformers 5 eine Fluidfordervorrichtung 9 zum Fordern des Brennstoffs
zum Reformer 5 ausgestaltet. Das Brennstoffzellensystem 1a weist ferner einen Rezirkulations-
pfad 14 auf, durch welchen Brennstoffzellenabgas, insbesondere Anodenabgas aus dem Ano-
denabschnitt 3, stromabwarts des Brennstoffzellenstapels 2 wiederverwendet bzw. dem Anoden-
abschnitt wieder zugefihrt werden kann.

[0038] In Fig. 2 ist ein Brennstoffzellensystem 1b gemaf einer zweiten Ausftihrungsform darge-
stellt. Das in Fig. 2 dargestellte Brennstoffzellensystem 1b entspricht im Wesentlichen dem in Fig.
1 dargestellten Brennstoffzellensystem 1a, wobel neben der Anodengaszufuhrleitung 8 eine Was-
serdampfzufthrleitung 10 zum Zufuhren von Wasserdampf stromabwarts der Fluidfordervorrich-
tung 9 in die Anodengaszufuhrleitung 8 ausgestaltet ist.

[0039] Fig. 3 zeigt ein Brennstoffzellensystem 1¢ gemaf einer dritten Ausfuhrungsform. Das in
Fig. 3 dargestellte Brennstoffzellensystem 1b entspricht im Wesentlichen dem in Fig. 1 darge-
stellten Brennstoffzellensystem 1a, wobei neben der Anodengaszufuhrleitung 8 eine Wasser-
dampfzufthrleitung 10 zum Zufuhren von Wasserdampf stromaufwarts der Fluidfordervorrichtung
9 in die Anodengaszufuhrleitung 8 ausgestaltet ist.

[0040] In Fig. 4 ist ein Brennstoffzellensystem 1d gemaf einer vierten Ausfuhrungsform darge-
stellt. Das in Fig. 4 dargestellte Brennstoffzellensystem 1d entspricht im Wesentlichen dem in Fig.
1 dargestellten Brennstoffzellensystem 1a, wobei neben der Anodengaszufuhrleitung 8 eine Was-
serdampfzufuhrleitung 10 zum Zufthren von Wasserdampf in die Anodengaszufuhrleitung 8 und
in der Wasserdampfzufuhrleitung 10 eine heil3e Seite eines Abgaswarmetauschers 11 ausgestal-
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tet sind. Dadurch kann der Wasserdampf wahrend des Aufheizvorgangs durch die Wasserdampf-
zufuhrleitung 10 und die heil3e Seite des Abgaswarmetauschers 11 geleitet, anschlieBend in die
Anodengaszufuhrleitung 8 eingebracht und mit dem Brennstoff vermischt werden.

[0041] Mit Bezug auf Fig. 5 wird anschlie3end ein Verfahren zum Aufheizen eines wie in Fig. 4
gezeigten Brennstoffzellensystems 1d gemal einer bevorzugten Ausftuhrungsform beschrieben.
Hierzu wird mittels der Heizvorrichtung 6 zunachst der Autheizvorgang zum Aufheizen des Brenn-
stoffzellensystems 1d eingeleitet. Ab einer Temperatur T1 von ca. 50°C, zugehorig zu einem
Zeitpunkt Z1, wird dem Reformer 5 durch die Anodengaszufuhrleitung 8 Methan mit einer Brenn-
stoffmenge von ca. 10% der wahrend einer Dampfreformierung in einem Normalbetrieb des
Brennstoffzellensystems 1d genutzten Brennstoffmenge zugefuhrt. Sobald zu einem Zeitpunkt
Z2 im Brennstoffzellensystem eine Schwellentemperatur T2 von uber 100°C erreicht ist, wird dem
Reformer 5 bzw. dem darin befindlichen Nickel-basierten Katalysator Uber die Wasserdampfzu-
fuhrleitung 10, die heiBe Seite des Abgaswarmetauschers 11 und anschliel3end die Anodengas-
zufuhrleitung 8 Wasserdampf zugefuhrt. Bei 200°C konnte eine Kohlenstoffbildung und eine ent-
sprechende Ablagerung beginnen, welche jedoch durch die Zufuhr des Wasserdampfes verhin-
dert wird. Sobald das Brennstoffzellensystem 1d einen Betriebspunkt P erreicht hat, bei welchem
eine Temperatur von ca. 520°C erreicht wurde, wird der Aufheizbetrieb beendet.

[0042] Wenn durch das Brennstoffzellensystem 1d kein Strom mehr erzeugt werden soll, wird
das Brennstoffzellensystem 1d heruntergefahren. Hierzu wird zunachst der elektrische Verbrau-
cher (nicht dargestellt) des Brennstoffzellensystems 1d abgeschaltet, wodurch der Strom gegen
Null geht. Daraufhin wird das Brennstoffzellensystem 1d mit Luft gekUhlt. Die Brennstoftzufuhr
kann beispielsweise auf ca. 10% der Nennleistung gedrosselt werden. Zudem kann Wasser nach
Gleichgewichtsbedingungen ohne Kohlenstoff eingebracht werden. Die Luft wird anschlie3end
auf eine moglichst kleine Temperatur im Nachbrenner 7, bei welcher noch eine vollstandige Oxi-
dation eines Reformatgases moglich ist, geregelt. Dadurch kiuhlt das Brennstoffzellensystem 1d
aus. Sobald die Temperatur des Reformers eine Zieltemperatur von beispielsweise ca. 200°C
erreicht, wird eine Rezirkulation des Brennstoffzellenabgases, welche wahrend des Abschaltvor-
gangs durchgefuhrt wird, gestoppt und der Rezirkulationspfad 14 wird mit Brenngas gespult, um
Wasser und Kohlenmonoxid aus dem Brennstoffzellensystem zu bekommen und zu oxidieren.
Ferner werden dadurch die Bildung von Nickeloxid sowie das Kondensieren von Wasserdampf
iIm Reformer 5 verhindert oder zumindest minimiert. Daraufhin werden der Nachbrenner 7 deak-
tiviert und das Brennstoffzellensystem 1d wird vollstandig mit Luft aktiv abgekuhlt oder naturlich
abgekuhlt. Hierdurch kann der Reformer vor Schaden bewahrt werden und die notwendige Re-
duzierung des Katalysators kann bei der nachsten Inbetriebnahme des Brennstoffzellensystems
1d entfallen oder verkurzt werden. Geringe Mengen an Kohlenstoff, die sich hierbei ggf. bilden,
konnen in Kauf genommen werden, da sie bei der nachsten Inbetriebnahme des Brennstofizel-
lensystems 1d regeneriert werden.

[0043] Die Erfindung lasst neben den dargestellten Ausfuhrungsformen weitere Gestaltungs-
grundsatze zu. D. h. die Erfindung soll nicht auf die mit Bezug auf die Figuren erlauterten Aus-
fuhrungsbeispiele beschrankt betrachtet werden.
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1a-1d Brennstoffzellensystem
Brennstoffzellenstapel
Anodenabschnitt
Kathodenabschnitt
Reformer
Heizvorrichtung
Nachbrenner

o N O O B~ W N

Anodengaszufuhrleitung

9 Fluidfordervorrichtung

10 Wasserdampfzufthrleitung
11 Abgaswarmetauscher

12 Kathodengaswarmetauscher
13 Kathodengaszufuhrleitung

14 Rezirkulationspfad
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Patentanspruche

1.

Verfahren zum Aufheizen eines Brennstoffzellensystems (1a; 1b; 1¢; 1d) aufweisend we-
nigstens einen Brennstofizellenstapel (2) mit einem Anodenabschnitt (3) und einem Katho-
denabschnitt (4) sowie einen Reformer (5) stromaufwarts des Anodenabschnitts (3) zur
Dampfreformierung unter Verwendung eines Brennstoffes, wobei der Reformer (5) einen Ni-
ckelbasierten Katalysator umfasst, aufweisend die Schritte:

- Starten eines Aufheizvorgangs zum Aufheizen des Brennstoffzellensystems (1a; 1b; 1c;
1d) mit einer Heizvorrichtung (6) und

- Leiten eines kohlenstoffhaltigen Fluids sowie Leiten von Wasserdampf durch den Nickel-
basierten Katalysator des Reformers (5) wahrend des Aufheizvorgangs,

dadurch gekennzeichnet, dass als kohlenstoffhaltiges Fluid wahrend des Aufheizvorgangs
der Brennstoff mit einer Brennstoffmenge zwischen 5% und 20% der wahrend einer Damptf-
reformierung in einem Normalbetrieb des Brennstoffzellensystems (1a; 1b; 1¢; 1d) genutzten
Brennstoffmenge verwendet wird.

Verfahren nach Anspruch 1,

dadurch gekennzeichnet, dass

der Wasserdampf ab einer vordefinierbaren Schwellentemperatur im Brennstoffzellensystem
(1a; 1b; 1c; 1d) durch den Nickel-basierten Katalysator geleitet wird.

Vertahren nach einem der voranstehenden Anspruche,

dadurch gekennzeichnet, dass

als kohlenstoffhaltiges Fluid der Brennstoff, insbesondere Methan, Erdgas oder LPQG, ver-
wendet wird.

Verfahren nach einem der voranstehenden Anspruche,

dadurch gekennzeichnet, dass

die Heizvorrichtung (6) einen Warmetauscher am Reformer (5) sowie einen Nachbrenner (7)
zum Verbrennen von Kathodenabgas und/oder Anodenabgas aus dem wenigstens einen
Brennstoffzellenstapel (2) aufweist, wobel einer heil3en Seite des Warmetauschers stromab-
warts des Nachbrenners (7) zum Aufheizen des Reformers (5) wahrend des Aufheizvor-
gangs Nachbrennerabgas zugefuhrt wird.

Verfahren nach einem der voranstehenden Anspruche,

dadurch gekennzeichnet, dass

der Wasserdampf und das kohlenstoffhaltige Fluid in Form von Brennstoff als Brenn-
stoff/Wasserdampf-Gemisch tber eine Anodengaszufuhrleitung (8) stromaufwarts des Re-
formers (5) zum Reformer (5) geleitet werden.

Verfahren nach Anspruch 5,

dadurch gekennzeichnet, dass

stromaufwarts des Reformers (5) in der Anodengaszufuhrleitung (8) eine Fluidfordervorrich-
tung (9) zum Fordern des Brennstoffs zum Reformer (5) und neben der Anodengaszuflhr-
leitung (8) eine Wasserdampfzufuhrleitung (10) zum Zufuhren von Wasserdampf in die Ano-
dengaszufuhrleitung (8) ausgestaltet sind, wobei der Wasserdampf wahrend des Aufheiz-
vorgangs durch die Wasserdampfzufuhrleitung (10) geleitet und stromabwarts der Fluidfor-
dervorrichtung (9) in die Anodengaszufthrleitung (8) eingebracht und mit dem Brennstoff
vermischt wird.

Vertahren nach Anspruch 5,

dadurch gekennzeichnet, dass

stromaufwarts des Reformers (5) in der Anodengaszufuhrleitung (8) eine Fluidfordervorrich-
tung (9) zum Fordern des Brennstoffs zum Reformer (5) und neben der Anodengaszuflhr-
leitung (8) eine Wasserdampfzufthrleitung (10) zum ZufUhren von Wasserdampf in die Ano-
dengaszufuhrleitung (8) ausgestaltet sind, wobei der Wasserdampt wahrend des Aufheiz-
vorgangs durch die Wasserdampfzufthrleitung (10) geleitet und stromaufwarts der Fluidfor-
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dervorrichtung (9) in die Anodengaszufthrleitung (8) eingebracht und mit dem Brennstoff
vermischt wird.

8. Verfahren nach einem der Anspruche 5 bis 7,

dadurch gekennzeichnet, dass

stromaufwarts des Reformers (5) in der Anodengaszufuhrleitung (8) eine Fluidfordervorrich-
tung (9) zum Fordern des Brennstoffs zum Reformer (5) und neben der Anodengaszufuhr-
leitung (8) eine Wasserdampfzufthrleitung (10) zum ZufUhren von Wasserdampf in die Ano-
dengaszufuhrleitung (8) ausgestaltet sind, wobeli in der Wasserdampfzufuhrleitung (10) eine
heil3e Seite eines Abgaswarmetauschers (11) ausgestaltet ist und der Wasserdampf wah-
rend des Aufheizvorgangs durch die Wasserdampfzufthrleitung (10) und die heil3e Seite des
Abgaswarmetauschers (11) geleitet, stromabwarts oder stromaufwarts der Fluidfordervor-

richtung (9) in die Anodengaszufuhrleitung (8) eingebracht und mit dem Brennstoff vermischt
wird.

9. Brennstoffzellensystem (1a; 1b; 1¢; 1d), das zum Ausfuhren eines Verfahrens nach einem
der voranstehenden Anspriuche konfiguriert ist, aufweisend wenigstens einen Brennstoffzel-
lenstapel (2) mit einem Anodenabschnitt (3) und einem Kathodenabschnitt (4) sowie einen
Reformer (5) stromaufwarts des Anodenabschnitts (3) zur Dampfreformierung eines Brenn-
stoffes, wobei der Reformer (5) einen Nickel-basierten Katalysator umfasst.

Hierzu 3 Blatt Zeichnungen

9/12



AT 521 901 B1 2020-10-15

ichisches

¢
patentamt

j

Ster

S

1/3

"

7

)

. ‘-’.‘.‘-’.‘.‘-’.‘.‘-’.‘.‘-’.‘.‘-’.‘.‘-’.‘.‘-’.‘.‘-’.‘.‘-’.‘.‘-’.‘.‘-’.‘.‘-’.‘.‘-’.‘.‘-’.‘.‘-’.‘.‘-’.‘.‘-’.‘.‘-’.‘.‘-’.‘.‘-’.‘.‘-’.‘.‘-’.‘.‘-’.‘.‘-’.‘.‘-’.‘.‘-’.‘.‘-’.‘.‘-’.‘.‘-’.&*

¥

i

~

“iti ttit-ﬁittittitt.ﬂtti“ﬁit “

’ “. » ¥ 4

v v . {

v r L] 4

v r ] “ m

v “ m L] 4 n.

v r ] Y4

v v . {

v 5 » 4 é‘

v r ] Y4

“ . : ¢

r
P VO o o0 i T o oo 0 8 8 P B B “ _s
7 " %. ¢
! ' \ “
‘. > T, A ¢
T : F
..- \.u\ il a\ v» s Iﬁv \ \
.-l\titt.!\v \ \
..u-. e “a aiﬁai&( av \ \
..A b\h v& !vt I.. !vt..—,v \ \
A e N Ny ‘“r P .
taaatan: e, :
- . T A
i‘. rrwr ‘I L. T T T T T T 0 0 8 9 ¥ 0
\..'.- A r
A

- ]
esvs dorrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrsrdy.

>

o,
\

b A A AR AAAA LA LA AN
-

4

}‘l
:
AR
'i.‘i-#\\
-

)
S

* e e e e e e e T e e e T T T T T T T T T T T T T T T e e e e O N “\\
s .

N .

e

5.

AR
. r
2 *
5% /4
c.. -..v J -\
...s‘i . .\\.v

*\\\\\\'

1o~

2k 2 2t 2 2 2 2 2 2 2 2 2 2 2 2k 2 2 2R 2 2 2 2 2 2 2 2 2R 2 2 2 2 2 2 2R 2R 2 2 2 2k 2 2 2 2R 2 2 2 2k 2k 2 2 2 2R 2 2 2 2k 2 2 2R 2R 2 2 2 2k 2k 2 2R 2R 2R 2 2 2k 2k 2k 2

A A AR o

ANRRRY, |
\
\

ATR TR R R R R RN

il N v

e o e e

0 )
Sy, E ol o o of o o o o o o o o o o o o o o o ol ol o Caf of \

‘I
2
* -

y 4. w ,a Ty [ ]
\- ‘-“5.\\0.0 I’”lﬁﬂl‘
q RN TR 4
“l! “a v!...s T4
t..\h..lh..l.&.h!l:l.c.. L
F L] '-.
. o ey SN A A A A A A A
™ - e, . 4
T appx % -~ .
7 -,
r Fad S
*a Yersaa .\-\..\.\-\..\.\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\%
.
"
.

S PRI P
LA LN A ;
L

-
.‘-
W

n

:-’

:

\t
;* -

L
-~

Y,
Vv

Eaanany

R e e 2y Py E .

2o 4

D e D L L D o T S D L T i L L AL L L2

«I<.I<.l«I<.I<.l«I<.I«l«l<.I<.l«I«I«l«l«l«l«l«l«l«l«l«'ﬂl«l«l«l«l«l«l«l«l«l«l{ '
4
4
4
4
4
4
4
W
- # 4.\- v,
Y ,\\ﬂ\\\i((ii(
.-0 l..\' ’
e a2
*y %in - - n.n FrY Y Y YT ETYwY)
a

il
& e
}Q\.\\\.\\\.\: ’
hY

"
.

™~

-

. "\:\

o: :
AN

-

Tyt

L

»
.ﬁ\.\.\\\\Q

10 /12



asterreichisches
pateniamt

"\ B e o S S G U U UK
.Y )

-
T, v v

»
.
"«
1
l!
\.

N

"-----'

"’-.-.-

x
. +*

SN

.
"0.‘

. .

dog

o el e e e e e wf w w w w w w wf wf w w w  w w 1

N -';‘ ' -“‘..‘-‘- \
.- - . ‘b . . ,
N ‘\ n . N . '\ - -, . -,
. : RO Uty . N TN
RpAAaaaaat SABAAAAAAAAA, T AR Ay LA | CCGCEEEL L YL LY LY L. S CLCTY W -+ i
- S AN e N s B 28
A . o ) .4 4
.& ~ - " .‘.t ‘n‘. \‘ [ *\
AII.I“ ghq_t\ .'\‘v’. .
. + «h_'\'..‘-
%
3 .
%
%
%
%
%
%
"

a0

id

11 /12

) '7\"@":}‘“"};\\\ -

>

]

'v'.

"

) .
S S SRR AR A D g, o
L

"
g: Q - - -i'-'-’-'-'-’-'-».}.

-~ -

L]
.

e SRy
- .

AT 521 901 B1 2020-10-15

N

LALLM LLALLLALLLALLLALLLALLALLLALLLALLALLLALLLLLLLLLLLLLLLLLLLLLLLLLLLLLLLLLLLLLLLLLLLL L L0 6 E

BAAALLLLLLLLLLALLLLLLLLLLLLLLLLLLLLL GG,

R AR AA N AL
o “c‘ :D‘.\ l':~

"‘““““““““““1“““““1‘\'

. \
. v
) ‘...-.-.
v = o N
N . L N
‘ - N ‘
e e e e Y
N \
N \
, \
3 3 \
N \
b Y \
, \
3 LW N ‘
b . \
LN tn't't"'t't'"t't'"t't"'t't"'t't"
\.,,' t ) t
Y A \

. »> - .

W }.&‘-‘-‘-‘.‘-‘-‘.‘-j-»'s : ; h
. N . . ‘
v b (N

“‘ : vaw-vw-vw-vw-vw-vws }
.,\._‘; }
(Y 1
) 1
» 1
» 1
) 1
» 1
» 1
) 1
» 1
» 1
) 1
» 1
» 1
A 3
» )

A
B
y

'3

‘I
{
-‘,'.\'}\y»'\:\\_v:;\-#.-\ :
:d {l"." \_\‘-" _‘.:..nt \
5 . ‘h" q."ﬂh.:“ -.t A ) " .
.*‘. .-" .l:n* .-T "‘ - R
" R R ‘t . N
\ ot ;’:\" O ) o
RN
: N
i' ﬂ
b
Y
. b
. h)
.lllllllllllllllllll\
2
. ‘
Y
2 \
‘
. Y
' 2
Wapingray ‘
: Y
- "' .l_I_l.I_I_l.I_I_l.I_I_l.l_l_l.l_l_l.l:
.'w' . '\. . . :
NN s R ! ' 3
3 " ", .,' :: w o :‘*-
' : A L e A NN ‘
‘ \‘. -;\'L‘ '-'-'-'-'-'-'-'-'-'-'-'-'-"'.'.“'.'.‘.‘
R
XX
) LY
¥ R
Y
) LY
Yo%
Y
) LY
Yo%
Y
) LY
Yo%
Y
¥ 8
Y
N\
N\
Y
N\
N\
Y
N
.é
- N




‘:‘Stﬁi’rﬂfhiS{:hES AT 521 901 B1 2020'10'15

patentamt

WA Ay AR S WA 8

WA AAE AR YRR,

4
4
4
4
A,

wmmw-wmww-wmq'wn'mwmﬁ-ﬁmmmn‘mmmn'mmwn'-mmwm&WWm-mwWMMWWMM

. W EE £y f.ﬂj ¥ EE Swy F¥e ¥ o
ayhy -

-
v

-

-
. -
-
.
v
+ R LSRR R K pT T R - S = S = 3 ey
' -
’v' .v'
-

: Ll
' P ; ;

-,

4
4
4
P T o S B R

v
-

T T T St L B L L. _'v SRR WM TwY wwe .‘?' UM TN OWOWR OO WM WY WO WO MOWUR. TR WAL WML WY WO OWRY OO WU, T OWIRC OO R WT O OWOWY WML WMWY, WM OWOWY OWOWL NWOMUT WY wWOWY o WOW bPwe. e wwer .‘.} W WM wWwr W

L4
v
-,

v .
v .
-
- -
-,
v v -
i R
-
'

&

v v

T Y Y VYT XYY TTXT XXX TTAXTTTXTTTXTTTTTTTTTTTTATTTTATTTXTT XXX TXTTTXT YT TTTTTXTT XXXV TTTXYATXT XXX TTTTTXXTYXTYYYYYYYYYYYYTYTYTYTYTY
Y Y Y Y Y Y YV VYV VYV VYV VPV VPV VYV FYY VPV VY VP FYFY VYV VYV VY VYV VY VYV VYV Y VYV YVY VYV VYV VY VYVYVYYVYVY VYV VYVY VY VYV VYVY VYV VYV VYVY VY VYV VYY VYV VYV VYVYVYVYVY VYV VYVYYVYVYVYYVYYVYVYVYVYVYVYYVYYVYVYVYYYYYYVYYVYYYyYVyYy

W G NPT NPy W W WY ey Wy O WY
.
am. B  LAaSs  Aad

e ma

'vvvvvvvv@vvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvvv

- " w e m m m e m e e e e e s e e s e s e s e s e s e s e s e s s m e e e e e v v vy

v ’

v .

N

v ]

v .

N

M -

v )

N .

-

-

N

*

- - +
-

‘M«.El

a’

12 /12



	Page 1 - ABSTRACT/BIBLIOGRAPHY
	Page 2 - DESCRIPTION
	Page 3 - DESCRIPTION
	Page 4 - DESCRIPTION
	Page 5 - DESCRIPTION
	Page 6 - DESCRIPTION
	Page 7 - DESCRIPTION
	Page 8 - DESCRIPTION
	Page 9 - CLAIMS
	Page 10 - CLAIMS
	Page 11 - DRAWINGS
	Page 12 - DRAWINGS
	Page 13 - DRAWINGS

