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VERFAHREN ZUR REGELUNG DER METHANOLKONZENTRATION IN DIREKT-METHA-

(57) Abstract: The invention relates to a direct methanol fuel cell and to a method for controlling the methanol concentration without
requiring the provision of additional methanol concentration sensors (47). Instead, the current-voltage characteristic curves of the
fuel cell (40) are sampled using small variations of the system variables current I and methanol concentration M, and information
@\ used for controlling is obtained therefrom. In systems possessing an electrical buffer (49), a connected consumer is supplied without
€\ interruption despite the abandonment, as described by the invention, of the optimal operating point of the fuel cell.

(57) Zusammenfassung: Die vorliegende Erfindung betrifft eine Direkt-Methanol-Brennstoffzelle beziehungsweise ein Verfahren
zur regelung der Methanolkonzentration, welches ohne zusitzlichen Methanolkonzentrations-Sensor (47) auskommt. Statt dessen
werden durch kleine Variationen der systemgrdssen Strom [ und Methanolkonzentration M die charakteristischen Strom-Spannungs-
Kennlinien der Brennstoffzelle (40) abgetastet und daraus Informationen zur Regelung gewonnen. Bei Systemen, welche iiber einen
elektrischen Zwischenspeicher (49) verfiigen, wird ein angeschlossener Verbraucher trotz des erfindungsgemaissen Verlassens des

optimalen Operationspunktes der unterbrechungsfrei versorgt.
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BESCHREIBUNG

VERFAHREN ZUR REGELUNG DER METHANOLKONZENTRATION IN DI-
REKT-METHANOL-BRENNSTOFFZELLEN

TECHNISCHES GEBIET

Die vorliegende Erfindung bezieht sich auf das Gebiet der Direkt-Methanol-
Brennstoffzellen (Direct Methanol Fuel Cells DMFC). Sie betrifft ein Verfahren zur Rege-
lung der Methanolkonzentration in DMFC Systemen gemiss dem Oberbegriff des Patent-
anspruchs 1 sowie ein Verfahren zur Bestimmung der Methanolkonzentration in DMFCs

gemiss dem Oberbegriff des Patentanspruchs 9.

STAND DER TECHNIK

Als Alternative zu fossilen Energietrigern hat Methanol CH;OH gegeniiber Wasserstoff Hy
den Vorteil, dass es unter iiblichen Umgebungsbedingungen fliissig ist und die bestehende
Infrastruktur zur Verteilung und Lagerung genutzt werden kann. Zudem sind die Anforde-
rungen an die Sicherheit wesentlich giinstiger als bei Wasserstoff. Fiir einen Einsatz in
Wasserstoff-Brennstoffzellen ist die Erzeugung von Wasserstoff aus Methanol am Ein-
satzort selbst mittels Reformierung zwarl durchaus machbar, weist aber ein verzdgertes

Kaltstartverhalten auf.

Bei sogenannten Direkt-Methanol-Brennstoffzellen (Direct Methanol Fuel Cells DMFC)
wird Methanol direkt elektrochemisch oxidiert, d.h. ohne den vorhergehenden Zwischen-
schritt einer Reformierung zu H,. Im Aligemeinen wird mit einer verdiinnten Methanolls-
sung gearbeitet, wobei die Losung zirkuliert und durch Zufiihrung von konzentriertem Me-
thanol die fiir einen optimalen Betrieb gewiinschte Konzentration geregelt wird. Dazu ist
es nach dem Stand der Technik erforderlich, die jeweils aktuelle Konzentration der Losung
zu kennen. Zu diesem Zweck sind verschiedene Methoden mit zusitzlich zu installierenden
Sensoren wie beispielsweise hochprizise Dichtesensoren bekannt, bei deren Ausfall aber

das ganze Brennstoffzellensystem lahmgelegt wird.
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In der DE-A 199 38 790 wird die Methanolkonzentration bestimmt, indem mit der Losung
als Dielektrikum die Kapazitit eines Kondensators gemessen wird, woraus die Dielektrizi-
titskonstante der Losung gewonnen und tiber deren monotone Konzentrationsabhéngigkeit
die Methanolkonzentration bestimmt wird. Um die geforderte Aufldsung zu erreichen,
wird vorgeschlagen, zusiitzlich einen Referenzkondensator mit einem Dielektrikum im

Sollkonzentrationsbereich der Methanollgsung vorzusehen.

~ In einem anderen Sensor wird zwischen zwei Elektroden einer kleinen, separaten elektro-

chemischen Zelle eine Spannung angelegt, so dass an einer Elektrode Methanol oxidiert
und an der anderen Elektrode Wasserstoffionen reduziert werden. Diese Zelle wird so be-
trieben, dass der in der elektrochemischen Zelle fliessende Strom durch die Kinetik des
Massentransportes begrenzt ist und somit von der Methanolkonzentration abhéngt. Analo-
ge Verfahren werden auch zur Bestimmung des Alkoholgehalts in Humanatemluft einge-

setzt.

DARSTELLUNG DER ERFINDUNG

Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es, ein Verfahren zur Regelung der Methanolkon-
zentration eines Direkt-Methanol-Brennstoffzellensystems zu schaffen, welches es erlaubt,
auf zusitzliche Methanolkonzentrationssensoren zu verzichten und entsprechend kosten-
giinstig ist. Diese Aufgabe wird durch ein Regelungsverfahren mit' den Merkmalen des Pa-

tentanspruchs 1 geldst.

Kern der Erfindung ist es, bei einer Brennstoffzelle nicht auf einen Vergleich der absoluten
Soll- und Ist-Konzentrationswerte der Brennstofflosung abzustellen, sondern die fiir die
Brennstoffzelle charakteristischen Kennlinien der Spannung als Funktion von Systemgros-
sen wie der Stromstirke beziehungsweise Stromdichte oder der Methanolkonzentration
sumindest ansatzweise abzutasten. Die infolge einer Variation einer Systemgrosse beo-
bachtete Spannungsénderung wird dabei zur Regelung der Methanolkonzentration heran-
gezogen, d.h. zur Entscheidung, ob und wenn ja wieviel konzentriertes Methanol zur
Brennstofflésung zugegeben werden soll. Die Erfindung basiert auf der Erkenntnis, dass
die meisten Systemparameter wie die Temperatur der Brennstofflosung, die Flussraten der
Reaktanden, der Druck der gasformigen Reaktanden oder die Menge an Katalysatormateri-
al auf bekannten Wegen einfach und unmittelbar bestimmt werden konnen beziehungswei-

se vorbekannt sind. Demgegeniiber ist die Methanolkonzentration diejenige Systemgrosse,
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welche den am aufwindigsten zu bestimmenden Parameter der Strom-Spannungs-
Kennlinien der Brennstoffzelle darstellt und somit am besten indirekt iiber ihren Einfluss

auf ebendiese Spannungs-Kennlinien bestimmt wird.

In einer ersten Ausfiihrungsform des erfindungsgemissen Regelverfahrens wird deshalb
mittels bekannter Methoden gepriift, ob einer der unmittelbar bestimmbaren Systempara-
meter sich geindert hat und die gemessene Spannung moglicherweise eine verdnderte Me-
thanolkonzentration vortduscht. Als zusitzlicher Systemparameter tritt der schwer zu be-
stimmende Verstopfungsgrad der kathodenseitigen Elektrodenporen mit Wasser auf. Um
dessen Einfluss zu minimieren, wird wihrend des Regelungsprozesses die kathodenseitige

Luftzufuhr erhoht.

Gemiiss einer weiteren Ausfithrungsform wird die Reaktion des Systems auf eine Variation
der Stromstirke in Form eines Strom-Spannungs-Kennlinienausschnittes ermittelt. Dies
erfolgt beispielsweise in vorgegebenen zeitlichen Abstdnden, insbesondere auch wenn aus
den Betriebsparametern noch kein Hinweis auf eine Methanolkonzentrationsabnahme er-
sichtlich ist. Eine Auswertung dieses Kennlinienausschnittes mit mathematischen Metho-
den erlaubt es, charakteristische Punkte der Kennlinie zu lokalisieren und durch Vergleich

mit tabellierten Werten die absolute Methanolkonzentration zu bestimmen.

Alternativ dazu kann auch der Methanolgehalt bei unbekanntem Ist- oder Ausgangswert
um einen bekannten Wert verindert werden, wirenddem die Stromstirke festgehalten
wird. Diese versuchsweise Regeleingriff wird insbesondere dann ausgeldst, wenn aufgrund
eines beobachteten Abfalls der Spannung ein Verdacht auf eine Methanolreduktion be-
steht. Steigt in der Folge die Spannung wieder an, ist ein erster Schritt in die richtige Rich-
tung bereits getan, der gegebenenfalls durch weitere Methanolzugaben verstérkt wird, an-

dernfalls muss die Ursache des Spannungsabfalls woanders gesucht werden.

Bei Stapeln aus mehreren, bipolar angeordneten, seriegeschalteten Brennstoffzellen, wel-
che alle durch dieselbe Brennstofflosung gespeist werden, kann als Spannung direkt die
Spannung des ganzen Stapels genommen werden. Insbesondere bei einem System mit ei-
nem elektrischen Zwischenspeicher ist das vorgeschlagene Regelungsverfahren vorteilhaft,
da wihrend dem Regelungsprozess eine Abweichung der Systemgrossen vom optimalen
Operationspunkt erfolgt, der Zwischenspeicher aber eine ununterbrochene und konstante

Versorgung eines Konsumenten sicherstellt.

Vorteilhafte Ausfithrungsformen sind Gegenstand der abhingigen Patentanspriiche.
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KURZE BESCHREIBUNG DER FIGUREN
Nachfolgend wird die Erfindung anhand von Ausfiihrungsbeispielen im Zusammenhang
mit den Zeichnungen nidher erldutert. Es zeigen

Fig.1 einen Querschnitt durch eine Direkt-Methanol-Brennstoffzelle,
Fig.2 Potentialkurven einer Direkt-Methanol-Brennstoffzelle,
Fig.3 Strom-Spannungs-Kennlinien fiir unterschiedliche Methanokonzentrationen, und

Fig.4 ein Schema eines Brennstoffzellensystems.

Die in den Zeichnungen verwendeten Bezugszeichen sind in der Bezugszeichenliste zu-

sammengefasst. Grundsitzlich sind gleiche Teile mit denselben Bezugszeichen versehen.

WEGE ZUR AUSFUHRUNG DER ERFINDUNG

Detaillierte Angaben zum Aufbau und zur Funktionsweise von Direkt-Methanol-

Brennstoffzellensystemen konnen beispielsweise dem Artikel von M. Baldauf et al ,,Di-

rekt-Methanolbrennstoffzellen“, erschienen in ,,Brennstoffzellen, K. Ledjeff-Hey et al.
(Hrsg.), C.F. Miiller Verlag, Heidelberg, 2001, Seiten 77 — 100, entnommen werden. Im

Folgenden wird nur in zusammenfassender Form darauf eingegangen.

In Fig.1 ist ein Aufbau einer sogenannten Membranbrennstoffzelle 1 schematisch darge-
stellt. Diese umfasst zwischen einer Anode 10 und einer Kathode 12 einen geeigneten pro-
tonenleitenden Feststoffelektrolyten 11, beispielsweise eine 100 pm dicke befeuchtete Po-
lymermembran. Die Elektroden 10, 12 weisen eine offenpordse Struktur auf, vorzugsweise
mit Offnungen im Nanometerbereich, und bestehen aus einem elektrisch leitfdhigen Mate-
rial, typischerweise Kohlefasergewebe, welches mit in Fig.1 nicht dargestellten Katalysato-
ren wie Pt oder Pt/Ru bedeckt ist. Die Elektroden 10, 12 sind auf ihrer dem Elektrolyten 11
abgewandten Seite jeweils durch einen Stromkollektor 14, 16 aus einem Werkstoff auf
Kohlenstoffbasis kontaktiert. Die Kontaktierung der Elektroden 10, 12 muss beidseitig so
gut sein, dass die Protonen H* und die Elektronen e problemlos weg- beziehungsweise zu-
geleitet werden konnen. Durch die eine Gasdiffusionsschicht bildenden Poren der Elektro-
den 10, 12 werden die Reaktanden CH3;0H, H,0 und O, oder Luft zugefiihrt und die Pro-
dukte CO; und H,O abgeleitet.
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Die elektrochemische Oxidation von Methanol liefert bei vollstindiger Umsetzung sechs
Elektronen ¢ pro Formeleinheit, und zwar vereinfacht geméss den folgenden Teilreaktio-
nen:

Anode:  CH3;0H + H,0 — CO, + 6H" + 6¢”

Kathode: 3/2 O, + 6H" + 6e” — 3 H,O

Gesamt: CH30H + 3/2 O, — CO2 +2 H,0

In Fig.2 sind getrennte Potentialkurven von Anode 20 und Kathode 22 einer DMFC darge-
stellt. Die Zellspannung U einer realen Zelle ist die Différenz des Potentials von Anode
und Kathode beim jeweiligen Strom I und entspricht nur im stromfreien Zustand der Diffe-
renz der Standardpotentiale Eg der beiden Elektrodenreaktionen (1.18 V). Fliesst ein Strom
I durch die Zelle, nihern sich die Potentialkurven von Anode 20 und Kathode 22 wegen
der auftretenden Verluste an. Letztere sind einerseits die sogenannfen kinetischen Verluste
von Anode 21 und Kathode 23 auf Grund von Reaktionsﬁberspannungen an den Elektro-

den sowie die Ohm’schen Verluste im Elektrolyten, erkennbar an der linearen Abnahme

~ der Zellspannnung Uc bei hoheren Stromstérken 1.

In Fig.3 ist ein typischer Verlauf einer Schar von drei Strom-Spannungs-Kennlinien 30, 31,
32 mit unterschiedlichen Methanolkonzentrationen M (M30: 0.5 molar, M31: 0.75 molar,
M32: 1 molar) bei ansonsten gleichen Systemparametern und/oder Betriebsbedingungen
dargestellt. Ab einer gewissen Stromstirke ist die Methanolkonzentration M in der Ano-
denarbeitsschicht nicht mehr ausreichend, so dass bei noch hoheren Stromstérken die Zell-
spannung Uc liberproportional abnimmt. Fiir die geringste Methanolkonzentration (Kenn-
linie 30) ist dementsprechend bei einer Grenzstromstirke Ip, ein deutlicher Knick in der

Kennlinie ersichtlich.

Ein Problem der DMFC stellt die Verstopfung der kathodenseitigen Gasdiffusionsschicht
beziehungsweise der Poren durch Wassertropfchen dar. Das Wasser diffundiert als Hyd-
rathiille mit dem Proton H* durch den Elektrolyten (Elektroosmose) oder wird durch die
Kathodenreaktion erzeugt. Als Folge davon ist der Zugang von Sauerstoff zur aktiven
Elektrodenfliche erschwert und die von der Zelle erzeugte elektrische Leistung nimmt ab.
Ein weiteres prinzipielles Problem ist die Methanoldiffusion durch den Feststoffelektroly-
ten, welche umso bedeutender ist, je hoher die Methanolkonzentration M ist. Bei Strom-
fluss wird namlich Methanol zur Kathode transportiert, da ebenso wie Wasser auch Me-
thanol das Proton H' solvatisiert. Dabei wird Methanol an der Kathode oxidiert, was zu

einer spiirbaren Absenkung des dortigen Elektrodenpotentials, d.h. der Ausbildung eines
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Mischpotentials, fiihrt. Die Versorgung der Anode mit Methanol ist somit derart einzustel-
len, dass zum einen die Konzentration an der Anodenarbeitsschicht mdglichst optimal fiir
den Katalysator ist, zum anderen aber die geschilderte Methanoldiffusion in einem akzep-

tablen Rahmen bleibt.

Zur Erzeugung hoherer Spannungen werden bei praktischen Brennstoffzellensystemen
mehrere Brennstoffzellen bipolar in Reihe geschaltet und nur stirnseitig kontaktiert. Die
Stromkollektoren 14, 16 zwischen zwei benachbarten Brennstoffzellen sind in diesem Fall
ersetzt durch bipolare Platten, welche beispielsweise aus Graphit bestehen und mittels ent-
sprechender Kanile gleichzeitig die Reaktandenzufiihrung iibernehmen. Die Brennstoffls-
sung wird dabei parallel zu den Zellen gefiihrt, so dass die Methanolkonzentration iiberall

ungefihr dieselbe ist.

Fig.4 zeigt ein Brennstoffzellensystem mit einem Brennstoffzellenstapel 40, wie es insbe-
sondere fiir einen autarken Betrieb (stand alone) vorgesehen ist. Kathodenseitig wird mit
einem nicht dargestellten Gebldse Sauerstoff O, vorzugsweise als Bestandteil von Luft zu-
gefiihrt. Das in der Abluft vorhandene Wasser wird in einem Kondensator 41 wieder abge-
schieden und in einen Wassertank 42 gefiihrt. Die anodenseitige Brennstofflésung wird in
einem Anodenkreislauf 43 zirkuliert, zu welchem ein Brennstoffldsungsreservoir 44 als
Puffer gehdrt. Sowohl das Wasser wie auch die Brennstofflosung werden durch nicht dar-
gestellte Pumpen bewegt. Da die elektrochemische Reaktion in den Brennstoffzellen 40
Methanol konsumiert und wie dargelegt Letzterer durch den Elektrolyten diffundiert, muss
das Brennstofflssungsreservoir 44 mit konzentriertem Methanol aus einem Methanoltank
45 und Wasser aus dem Wassertank 42 nachgefiillt werden. Nur der Methanoltank 45 muss

bei diesem autarken System periodisch wieder von extern aufgefiillt werden.

An die Stirnseiten des Brennstoffzellenstapels 40 beziehungsweise dessen aussenliegenden
Stromkollektoren wird ein Stromkreis mit einem nicht dargestellten Verbraucher elektrisch
angeschlossen. Der Stromkreis umfasst vorzugsweise einen Wechselrichter oder Gleich-
richter 48, welcher die Spannung des Systems auf ein gewiinschtes Niveau von beispiels-
weise 220 V Wechselstrom umformt. Ein Zwischenspeicher 49 in Form einer Batterie
sorgt bei Lastspitzen fiir ausreichend Leistung. Der Verbraucher ist in dieser Konfiguration
auch bei einem kurzzeitigen Ausfall des Brennstoffzellensystems immer mit Strom ver-

sorgt.

Weder der Methanolverbrauch noch die Rate der oben erwihnten Diffusion von Wasser

aus dem Anodenkreislauf zur Kathode sind vollstindig bekannt und #ndern zudem mit der
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Last beziehungsweise der bezogenen Leistung. Aus diesem Grund muss erstens der Fiill-
stand der Brennstofflosung im Losungsreservoir mit einem Niveausensor 46 iiberwacht
und zweitens die korrekte Methanolkonzentration, typischerweise zwischen 0.5 und 5 Ge-
wichtsprozent, gehalten werden. Ein Nachfiillen des Brennstoffreservoirs geschieht durch

Wasserzugabe aus dem Wassertank 42.

Erfindungsgemiss wird nun zur Regelung der Methanolkonzentration M kein zusétzlicher
Sensor 47 zur Messung des aktuellen Ist-Wertes ben6tigt, sondern die Brennstoffzelle
selbst zu einer zumindest qualitativen Korrektur der Methanolkonzentration eingesetzt.
Dabei wird im Betrieb des Systems die Reaktion der Zellspannung Uc oder, im Falle eines
Brennstoffzellenstapels, der Gesamt-Systemspannung U untersucht, welche sich als Folge
einer Variation von einer der zwei Systemgrossen Stromstirke I beziehungsweise Strom-

dichte oder Methanolkonzentration M ergibt.

Beispielsweise wird im Betrieb des Systems periodisch im Abstand von typischerweise
jeweils zehn Minuten, wihrend ein paar Sekunden die Strom-Spannungs-Kennlinie abge-
fastet. Da sich der optimale Operationspunkt des Systems, definiert durch Strom und Span-
nung im Dauerbetrieb, in der Nahe des zur Soll-Methanolkonzentration gehdrenden Knicks
bei I befindet, wird Létzterer dabei entdeckt. Falls die Grenzstromstirke I, d.h. der Uber-
gang zur massentransportbegrenzten anodenseitigen Reaktionsrate, sich nun gegeniiber der
letzten Abtastung verschoben hat, kann daraus auf eine verinderte Methanolkonzentration
M geschlossen werden. Ist insbesondere die Differenz zwischen der Grenzstromstirke Iy
und dem Operationspunkt kleiner oder gar negativ geworden, ist dies gleichbedeutend mit
einer Abnahme der Methanolkonzentration M, so dass die Zufiihrung einer gewissen Me-

thanolmenge AM notig ist.

. Andererseits kann die genannte Grenzstromstirke I als Ort des Maximums der zweiten

Ableitung der U(I) Kennlinie auch moglichst genau lokalisiert werden, beispielsweise mit-
tels mathematisch beliebig komplexer Interpolationsprozeduren. Dazu kann es vorteilhaft
sein, den linearen Teil der Strom-Spannungs-Kennlinie, welcher sich unter Anderem mit
dem elektrischen Widerstand und damit dem Alter der Polymermembrane @ndert, vorgén-
gig zu subtrahieren. Weiter sollte eine mogliche Abhangigkeit der Kennlinie von deren
Abtastgeschwindigkeit in Betracht gezogen werden. Aus der exakten Kenntnis der Grenz-
stromstirke lisst sich durch Vergleich mit tabellierten Werten die dazugehorige

Konzentration M bestimmen.
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Um die zeitlichen Abstinde zwischen den besagten Abtastungen zu verldngern, kann auch
mittels Modellrechnungen, basierend auf dem integriertem Zellstrom und dem Faradayge-
setz sowie Schitzungen betreffend die Diffusion von Methanol durch die Membran, der
Methanolbedarf abgeschitzt und periodisch Methanol nachgefiillt werden. Die vorgeschla-
genen Abtastungen dienen in diesem Fall zur Kalibration des Verfahrens zwecks Eliminie-
rung der unausweichlichen Unzulénglichkeiten des benutzten Modells beziehungsweise

seiner Parameter.

Alternativ zur vorhergehend beschriebenen Methode kann auch spekulativ die Methanol-
konzentration um einen bestimmten Wert erhht werden, inbesondere falls am Operations-
punkt bereits eine Abnahme der Spannung festgestellt wurde. Diese kann bekanntlich
durch eine Anderung eines beliebigen Systemparameters verursacht worden sein. Sollte
sich auf die Methanolzugabe AM hin die Spannung U wieder erholen, kann davon ausge-
gangen werden, dass tatsichlich eine Reduktion der Methanolkonzentration vorgelegen
hatté. Andernfalls muss die Ursache anderweitig gesucht werden. Vorzugsweise werden
jedoch die weiteren Systemparameter, wie die Temperatur T der Brennstofflosung, der
Sauerstoffpartialdruck p oder die Sauerstoffflussrate F, vorgingig auf eine Anderung un-

tersucht.

Um sicher zu gehen, dass ein beobachteter Spannungsabfall nicht kathodenseitig durch
Massentransportbegrenzung der gasformigen Reaktanden oder durch die beschriebene
Verstopfung der Elektrodenporen durch Wassertropfchen verursacht ist, kann bei einer Ab-
tastung der kathodenseitige Gasdurchfluss voriibergehend erhoht werden. Allerdings ver-
braucht ein Geblise dazu Energie, so dass sich die Energiebilanz des Systems dadurch ver-

schlechtert.

Obschon die vorliegende Erfindung am Beispiel einer Direkt-Methanol-Brennstoffzelle
beschrieben wurde, ist es klar, dass sie auch auf Brennstoffzellen anwendbar ist, die Was-
serstoff oder andere Kohlenwasserstoffe wie Methan, Propan oder Ethanol direkt anoden-
seitig oxidieren. Dies gilt fiir den Fall, dass diese gasformigen oder fliissigen Reaktanden
nicht in reiner Form sondern als Gemisch, beispielsweise mit Stickstoff als Inertgas, vor-

liegen.
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BEZUGSZEICHENLISTE
1 Membranbrennstoffzelle
10 Anode
11 Feststoffelektrolyt
12 Kathode
14,16 Stromkollektor
20 Potentialkurve der Anode
21 Spannungsabfall an der Anode
22 Potentialkurve der Kathode
23 Spannungsabfall an der Kathode
30, 31,32 Strom-Spannungs-Kennlinien
40 Brennstoffzellenstapel
41 Kondensator
42 Wassertank
43 Anodenkreislauf
44 Brennstofflosungsreservoir
45 Methanoltank
46 Brennstoffniveausensor
47 Methanolkonzentrationssensor (Stand der Technik)
48 Wechselrichter
49 Zwischenspeichereinheit
Uc Zellspannung
I Grenzstromstirke
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PATENTANSPRUCHE

. Verfahren zur Regelung der Methanolkonzentration (M) eines Direkt-Methanol-

Brennstoffzellensystems mit mindestens einer Brennstoffzelle und einem separaten
Methanolreservoir (45), wobei die Brennstoffzelle durch Kennlinien (30, 31, 32) einer
Spannung (U) in Abhingigkeit der Systemgrossen Stromstérke (I) und Methanolkon-
zentration (M) sowie weiterer Systemparameter (T, p, F) charakterisiert ist,

dadurch gekennzeichnet, dass die Stromstirke (I) variiert wird, und in Abhéngigkeit
der resultierenden Spannung (U) der Brennstofflssung Methanol aus dem Methanolre-

servoir (45) zugefiihrt wird.

. Regelverfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass vor besagter Variation

der Stromstirke (I) die weiteren Systemparameter (T, p, F) auf erfolgte Anderungen

untersucht werden.

. Regelverfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass wihrend besagter Va-

riation ein kathodenseitiger Gasdurchfluss erhoht wird.

. Regelverfahren nach einem der Anspriiche 1 - 3, dadurch gekennzeichnet, dass die

Stromstirke (I) in einem bestimmten Bereich variiert und ein Strom-Spannungs-

Kennlinienausschnitt ermittelt wird.

. Regelverfahren nach Anspruch 4, dadurch gekennzeichnet, dass besagte Variation der

Stromstirke (I) in bestimmten zeitlichen Absténden erfolgt.

. Regelverfahren nach Anspruch 4, dadurch gekennzeichnet, dass besagte Variation der

Stromstirke (I)nach einer beobachteten Spannungsabnahme erfolgt.

. Regelverfahren nach einem der vorangehenden Anspriiche, wobei das Brennstoffzel-

lensystem einen Stapel (40) von mindestens zwei, bipolar angeordneten und elektrisch
in Serie geschalteten Brennstoffzellen umfasst,
dadurch gekennzeichnet, dass die Spannung (U) die Gesamtspannung des Brennstoff-

zellenstapels (40) ist.
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. Regelverfahren nach Anspruch 1 oder 7, wobei das Brennstoffzellensystem im Nor-

malbetrieb elektrische Energie in eine Zwischenspeichereinheit (49) speist, aus welcher
wiederum ein Verbraucher versorgt wird,
dadurch gekennzeichnet, dass bei besagter Variation der Stromstérke (I) der Verbrau-

cher durch die Zwischenspeichereinheit (49) unterbruchsfrei versorgt wird.

. Verfahren zur Bestimmung einer Methanolkonzentration in einer Direkt-Methanol-

Brennstoffzelle, welche durch Kennlinien (30, 31, 32) der Spannung (U) in Abhéngig-
keit der Systemgrossen Stromdichte (I) und Methanolkonzentration (M) sowie weiterer
Systemparameter (T, p, F) charakterisiert ist,

dadurch gekennzeichnet, dass durch eine Variation einer Systemgrosse (I, M) und
gleichzeitiger Messung der Spannung (U) ein Kennlinienausschnitt ermittelt wird, aus
welchem durch geeignete mathematische Analysen ein Wert (Ip) abgeleitet wird, aus
welchem wiederum durch Vergleich mit tabellierten Werten die Methanolkonzentrati-

on (M) bestimmt wird.
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