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(54) Brennstoffzellensystem und Verfahren zur Ermittlung eines Degradationszustandes eines Katalysators

C

Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren zur
Ermittlung eines Degradationszustandes eines
Katalysators (2) in einem Brennstoffzellensystem (1)
mit einer Einlass-Temperaturmesseinheit (3) in einem
Einlassbereich (5) des Katalysators (2), aufweisend
die Schritte: Messen von Einlasstemperaturen im
Einlassbereich (5) liber die Zeit mittels der Einlass-
Temperaturmesseinheit (3) und Erstellen eines
Einlassgradienten (G1b; G1c; G1e; G1f) anhand der
gemessenen Einlasstemperaturen, Vergleichen des
erstellten Einlassgradienten (G1b; Gic; Gle; G1f),
oder wenigstens eines Vergleichswertes (a), der
anhand des erstellten Einlassgradienten (G1b; G1c;
Gle; G1f) ermittelt wird, mit wenigstens einem
Referenzwert (G1a; G1d; pB) zur Berechnung eines
Vergleichsergebnisses, und Ermitteln des
Degradationszustandes des Katalysators (2) anhand
des Vergleichsergebnisses, wobei fiir die Ermittlung
des Degradationszustandes ein vordefinierbares
Brennstoff/Luft-Verhéltnis fir den Katalysator (2)
eingestellt wird, das sich von einem Brennstoff/Luft-

Verhéltnis in einem Normalbetrieb des
Brennstoffzellensystems (1) unterscheidet.
Ferner betrifft die Erfindung ein

Brennstoffzellensystem (1), ein Computerprogramm
(7) sowie ein Speichermittel mit einem darauf
gespeicherten Computerprogramm (7) zur Ermittlung
eines Degradationszustandes eines Katalysators (2)
des Brennstoffzellensystems.
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Beschreibung

BRENNSTOFFZELLENSYSTEM UND VERFAHREN ZUR ERMITTLUNG EINES DEGRADATI-
ONSZUSTANDES EINES KATALYSATORS

[0001] Die vorliegende Erfindung betrifft ein Brennstoffzellensystem sowie ein Verfahren zur Er-
mittlung eines Degradationszustandes eines Katalysators im Brennstoffzellensystem. Zudem be-
trifft die Erfindung ein Computerprogrammprodukt sowie ein Speichermittel mit einem darauf ge-
speicherten Computerprogrammprodukt zur Ermittlung eines Degradationszustandes des Kata-
lysators.

[0002] Im Stand der Technik sind verschiedene Systeme zur Ermittlung des Degradationszustan-
des bzw. eines Alterungszustandes eines Katalysators in einem Brennstoffzellensystem bekannt.
Wenn Katalysatoren degradieren, werden die aktive katalytische Flache verkleinert und die Funk-
tion, als reaktionsbeschleunigende Substanz zu wirken, verschlechtert. Das fiihrt dazu, dass der
Katalysator nicht mehr wie gewiinscht funktioniert. Bei Oxidationskatalysatoren bedeutet dies,
dass unverbranntes Brenngas durch den Katalysator strdmen und entweichen kann. Dadurch
kébnnen unerwiinschte Emissionen entstehen. Gleichzeitig sinken der Brennstoffausnutzungs-
grad und der Wirkungsgrad der zugehdérigen Komponente sowie des gesamten Systems.

[0003] Der Degradationszustand eines Oxidationskatalysators wird im Stand der Technik mit un-
terschiedlichen Abgasanalysen erkannt. Hierbei kann beispielsweise erkannt werden, dass
Brennstoff, insbesondere Brenngase nicht mehr vollstandig oxidiert werden kénnen. Ein weiterer
Indikator dafiir, dass ein Oxidationskatalysator nicht mehr seine urspriingliche Kapazitat aufweist,
kann eine gemessene Verbrennungstemperatur stromabwarts des Katalysators sein. Fiir einen
bekannten Betriebspunkt sinkt diese Temperatur ab, sobald nicht mehr der gesamte Brennstoff
verbrannt wird.

[0004] Ein gattungsgemafes Brennstoffzellensystem wird beispielsweise in der japanischen Pa-
tentanmeldung JP 2003-223916 A beschrieben, bei welchem der Degradationszustand eines Ka-
talysators anhand von Temperaturmesswerten innerhalb des Katalysators sowie stromabwarts
des Katalysators ermittelt wird.

[0005] Weitere Verfahren zur Ermittlung eines Degradationszustandes eines Katalysators eines
Brennstoffzellensystems sind beispielsweise aus der JP 2006206405 A und der JP 2007026927
A gezeigt.

[0006] Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es, ein verbessertes Verfahren zur Ermittlung ei-
nes Degradationszustandes eines Katalysators in einem Brennstoffzellensystem zur Verfligung
zu stellen. Ferner ist es Aufgabe der Erfindung, ein zugehdériges Brennstoffzellensystem, ein
Computerprogramm sowie ein Speichermittel zu schaffen.

[0007] Die voranstehende Aufgabe wird durch die Patentanspriiche geldst. Insbesondere wird
die voranstehende Aufgabe durch das Verfahren geman Anspruch 1, das Computerprogramm
geman Anspruch 8, das Speichermittel gemaR Anspruch 9 sowie das Brennstoffzellensystem
geman Anspruch 10 geldst. Weitere Vorteile der Erfindung ergeben sich aus den Unteranspri-
chen, der Beschreibung und den Zeichnungen. Dabei gelten Merkmale und Details, die im Zu-
sammenhang mit dem Verfahren beschrieben sind, selbstverstandlich auch im Zusammenhang
mit dem erfindungsgemaBen Computerprogramm, dem erfindungsgemaBen Speichermittel, dem
erfindungsgemanen Brennstoffzellensystem und jeweils umgekehrt, sodass beziglich der Offen-
barung zu den einzelnen Erfindungsaspekten stets wechselseitig Bezug genommen wird bzw.
werden kann.

[0008] Geman einem ersten Aspekt der vorliegenden Erfindung wird ein Verfahren zur Ermittlung
eines Degradationszustandes eines Katalysators in einem Brennstoffzellensystem mit einer Ein-
lass-Temperaturmesseinheit in einem Einlassbereich des Katalysators und gegebenenfalls einer
Auslass-Temperaturmesseinheit in einem Auslassbereich des Katalysators bereitgestellt. Das
Verfahren weist die folgenden Schritte auf:
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- Messen von Einlasstemperaturen im Einlassbereich Gber die Zeit mittels der Einlass-Tem-
peraturmesseinheit und Erstellen eines Einlassgradienten anhand der gemessenen Ein-
lasstemperaturen,

- Vergleichen des erstellten Einlassgradienten oder wenigstens eines Vergleichswertes,
der anhand des erstellten Einlassgradienten ermittelt wird, mit wenigstens einem Refe-
renzwert zur Berechnung eines Vergleichsergebnisses, und

- Ermitteln des Degradationszustandes des Katalysators anhand des Vergleichsergebnis-
ses,

wobei fir die Ermittlung des Degradationszustandes ein vordefinierbares Brennstoff/Luft-Verhalt-

nis fir den Katalysator eingestellt wird, das sich von einem Brennstoff/Luft-Verhaltnis in einem

Normalbetrieb des Brennstoffzellensystems unterscheidet.

[0009] Im Rahmen der Erfindung wurde erkannt, dass anhand der Temperaturgradienten eine
besonders zuverlassige Aussage zum aktuellen sowie zum zuklinftigen Degradationszustand des
Katalysators getroffen werden kann. Insbesondere die Verwendung des Einlassgradienten hat
sich hierbei als Gberraschend vorteilhaft herausgestellt.

[0010] Weiter ist es bei einem Verfahren geman der vorliegenden Erfindung vorgesehen, dass
fir die Ermittlung des Degradationszustandes ein vordefinierbares Brennstoff/Luft-Verhaltnis fir
den Katalysator eingestellt wird, das sich von einem Brennstoff/Luft-Verhéltnis in einem Normal-
betrieb des Brennstoffzellensystems unterscheidet. D. h., fir die Ermittlung des Degradationszu-
standes wird das Brennstoffzellensystem erfindungsgeman in einen spezifischen Betriebszu-
stand versetzt, der sich von einem normalen Betriebszustand, in welchem das Brennstoffzellen-
system zumindest Giberwiegend betrieben wird, wenigstens hinsichtlich des Brennstoff/Luft-Ge-
misches im Katalysator unterscheidet. Im Rahmen des erfindungsgemafien Verfahrens wird das
Brennstoff/Luft-Gemisch fir den Katalysator auf einen festen oder im Wesentlichen festen Wert
eingestellt. Bei einem Normalbetrieb des Brennstoffzellensystems andert sich das Brenn-
stoff/Luft-Gemisch in der Regel kontinuierlich. Mit Hilfe des vordefinierten Tests, bei welchem
eine vorgegebene oder vorgebbare Menge an Brennstoff, insbesondere Brenngas, mit einem
definierten Lambda tber eine vordefinierbare Zeit im Katalysator oxidiert wird, kann zuverlassig
festgestellt werden, wie stark der Temperaturanstieg, also der jeweilige Gradient der Tempera-
turdnderung, im Vergleich zu einem Referenzanstieg in Form des Referenzwertes zu Beginn der
Lebensdauer, abweicht. Der Fortschritt der Degradation kann Uber einen geeigneten Algorithmus
ermittelt werden. Das Brennstoff/Luft-Verhaltnis fiir den Katalysator kann durch Bereitstellen ei-
nes geeigneten Referenzbrennstoffmassenstroms in den Katalysator eingestellt werden.

[0011] Von besonderem Vorteil kann es sein, wenn zusatzlich Auslasstemperaturen im Auslass-
bereich Uber die Zeit mittels der Auslass-Temperaturmesseinheit gemessen werden und ein Aus-
lassgradient anhand der gemessenen Auslasstemperaturen erstellt wird, wobei zur Berechnung
eines Vergleichsergebnisses der erstellte Einlassgradienten und der erstellte Auslassgradient o-
der wenigstens ein Vergleichswert, der anhand des erstellten Einlassgradienten und des erstell-
ten Auslassgradienten ermittelt wird, mit wenigstens einem Referenzwert verglichen wird.

[0012] Im Rahmen des Verfahrens werden insbesondere die Einlasstemperaturen sowie die Aus-
lasstemperaturen von Fluiden, insbesondere von einem Brennstoffgemisch, am und/oder im Ka-
talysator gemessen. Die Einlass-Temperaturmesseinheit und die Auslass-Temperaturmessein-
heit kdnnen jeweils in Form eines Thermoelements ausgestaltet sein. Durch die Oxidation von
Brennstoff bzw. eines Brenngases im Katalysator kann eine Temperaturerhéhung nicht nur im
Katalysator, sondern auch im Einlassbereich des Katalysators erkannt bzw. gemessen werden.
Ferner wurde herausgefunden, dass sich eine solche Temperaturerhéhung fir einen definierten
Katalysator, beispielsweise einen Abgas-Oxidationskatalysator in einem Nachbrenner des Brenn-
stoffzellensystems, charakteristisch verhalt.

[0013] Katalysatoren und insbesondere Oxidationskatalysatoren weisen die Eigenschaft auf,
dass bei definierter Lebensdauer die effektivste Oxidation des Brenngases zu Beginn der Le-
bensdauer nicht im gesamten Katalysator stattfindet, sondern konzentriert im Eingangsbereich.
Wenn der Katalysator degradiert, beispielsweise durch thermische Belastung am Eintritt oder
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durch Katalysatorgifte, wie beispielsweise Chromablagerungen, kommt es zu dem Effekt, dass
sich die Zone der effektivsten Verbrennung stromabwarts verschiebt. Das erfindungsgemane
Verfahren nutzt diesen Effekt in Kombination mit dem Effekt, dass eine Oxidation im Einlassbe-
reich anhand einer dort messbaren Temperaturerhéhung detektiert werden kann.

[0014] Unter dem Einlassbereich kann ein Gasraum direkt vor dem Katalysator bzw. stromauf-
warts des Katalysators direkt oder zumindest im Wesentlichen direkt am Katalysator verstanden
werden. Unter dem Auslassbereich kann entsprechend ein Bereich direkt nach dem Katalysator
bzw. stromabwarts des Katalysators direkt oder zumindest im Wesentlichen direkt am Katalysator
verstanden werden.

[0015] Der Einlassgradient wird in Form eines Einlasstemperaturgradienten, also einer Steigung
in einem vordefinierbaren Abschnitt eines Graphen eines Temperaturverlaufs, der anhand der
gemessenen Einlasstemperaturen Uber die Zeit ermittelt wird, erstellt. Der Auslassgradient wird
in Form eines Auslasstemperaturgradienten, also einer Steigung in einem vordefinierbaren Ab-
schnitt eines Graphen eines Temperaturverlaufs, der anhand der gemessenen Auslasstempera-
turen Ober die Zeit ermittelt wird, erstellt.

[0016] Als Vergleichswert kann beispielsweise ein Winkel zwischen dem Einlassgradienten und
dem Auslassgradienten ermittelt und mit dem Referenzwert in Form eines Referenzwinkels ver-
glichen werden.

[0017] Das Messen der Einlasstemperaturen und der Auslasstemperaturen kann kontinuierlich
oder mit Unterbrechungen in vordefinierbaren Zeitabstédnden durchgefiihrt werden. Eine kontinu-
ierliche Messung hat den Vorteil, dass etwaige kritische Degradationszustédnde stets aktuell er-
mittelt werden kénnen. Gezielte, nicht-kontinuierliche Messungen sind vorteilhaft hinsichtlich ei-
nes geringeren Rechenaufwandes.

[0018] GemalR einer weiteren Ausfiihrungsform der vorliegenden Erfindung ist es méglich, dass
bei einem Verfahren zur Berechnung des Vergleichsergebnisses der Einlassgradient mit einem
Referenz-Einlassgradienten verglichen wird und der Auslassgradient mit einem Referenz-Aus-
lassgradienten verglichen wird. Anhand der kombinierten Betrachtung des Einlassgradienten so-
wie des Auslassgradienten im Vergleich mit den zugehdérigen Referenzgradienten kann der De-
gradationszustand besonders genau ermittelt werden. Der wenigstens eine Referenzwert weist
in diesem Fall den Referenz-Einlassgradienten sowie den Referenz-Auslassgradienten als Refe-
renzgradienten auf.

[0019] Dariiber hinaus ist es bei einem erfindungsgemafen Verfahren mdglich, dass bei der Er-
mittlung des Degradationszustandes eine Degradation des Katalysators erkannt wird, wenn die
Steigung des erstellten Einlassgradienten niedriger als die Steigung des Referenz-Einlassgradi-
enten ist und/oder wenn die Steigung des erstellten Auslassgradienten héher als die Steigung
des Referenz-Auslassgradienten ist. D. h., die Starke der Degradation kann anhand einer Stei-
gungsabweichung zwischen den erstellten Gradienten und den Referenzgradienten erkannt wer-
den. Umso starker die Degradation im Katalysator fortgeschritten ist, desto niedriger ist der Gra-
dient der Temperaturerhdhung im Einlassbereich und desto gréBer ist der Gradient im Auslass-
bereich des Katalysators. Dies kann erfindungsgeman zur zielgenauen Ermittlung des Degrada-
tionszustandes des Katalysators genutzt werden.

[0020] Bei einem erfindungsgeméanen Verfahren kann es ferner von Vorteil sein, wenn die Er-
mittlung des Degradationszustandes wahrend einer Aufheizphase des Brennstoffzellensystems
durchgefiihrt wird. Damit kann noch vor Beginn der Stromerzeugung durch das Brennstoffzellen-
system eine mdégliche Degradation des Katalysators erkannt werden und das Brennstoffzellen-
system vor einem etwaigen Fehlbetrieb geschitzt werden. Zusatzlich oder alternativ kann die
Ermittlung des Degradationszustandes wahrend eines Stromerzeugungsbetriebs des Brennstoff-
zellensystems durchgefiihrt werden. D. h., das erfindungsgemafe Verfahren kann grundsétzlich
ohne wesentliche Beeinflussung des Normalbetriebs des Brennstoffzellensystems problemlos in
diesen integriert werden. Damit ist das Verfahren besonders flexibel und entsprechend anwen-
derfreundlich durchflihrbar.
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[0021] GemaRB einer weiteren Ausgestaltungsvariante der vorliegenden Erfindung ist es ferner
mdglich, dass bei einem Verfahren anhand des Vergleichsergebnisses eine Degradationsvorher-
sage zur Vorhersage eines inakzeptablen Degradationszustandes getroffen wird. D. h., unter Ver-
wendung von geeigneten Algorithmen kdnnen der erstellte Einlassgradient und der erstellte Aus-
lassgradient genutzt werden, um die weitere Abnutzung des Katalysators vorherzusagen.
Dadurch kann ein Nutzer des Brennstoffzellensystems, beispielsweise ein Fahrer eines Fahr-
zeugs mit dem Brennstoffzellensystem, auf die baldige Abnutzung des Katalysators und/oder auf
das Erfordernis eines entsprechenden Katalysatorwechsels hingewiesen werden. Dies kann ins-
besondere deshalb erreicht werden, da der Degradationszustand durch das erfindungsgemafle
Verfahren, insbesondere anhand des Einlassgradienten sowie des Auslassgradienten, nicht nur
absolut, sondern relativ, also in Form eines Wertes jenseits von nur gut oder schlecht, ermittelt
wird.

[0022] GemaB einem weiteren Aspekt der vorliegenden Erfindung wird ein Computerprogramm
zur Verfiigung gestellt. Das Computerprogramm umfasst Befehle, die bei der Ausfiihrung des
Computerprogramms durch einen Computer diesen veranlassen, das vorstehend im Detail be-
schriebene Verfahren auszufiihren. Ferner wird ein Speichermittel mit einem solchen Computer-
programm, das auf dem Speichermittel gespeichert und entsprechend zum Durchflihren eines
wie vorstehend beschriebenen Verfahrens ausgestaltet ist, bereitgestellt. Damit bringen ein erfin-
dungsgemaBes Computerprogramm sowie ein erfindungsgemaBes Speichermittel die gleichen
Vorteile mit sich, wie sie ausfiihrlich mit Bezug auf das erfindungsgemaBe Verfahren beschrieben
worden sind. Das Computerprogramm kann als computerlesbarer Anweisungscode in jeder ge-
eigneten Programmiersprache wie beispielsweise in JAVA, C++ oder C# oder Matlab implemen-
tiert sein. Das Computerprogramm kann auf einem computerlesbaren Speichermedium wie einer
Datendisk, einem Wechsellaufwerk, einem fliichtigen oder nichtfliichtigen Speicher, oder einem
eingebauten Speicher/Prozessor abgespeichert sein. Der Anweisungscode kann einen Computer
oder andere programmierbare Gerate wie ein Steuergerat derart programmieren, dass die ge-
winschten Funktionen ausgefiihrt werden. Ferner kann das Computerprogramm in einem Netz-
werk wie beispielsweise dem Internet bereitgestellt werden bzw. sein, von dem es bei Bedarf von
einem Nutzer heruntergeladen werden kann. Das Computerprogramm kann sowohl mittels einer
Software, als auch mittels einer oder mehrerer spezieller elektronischer Schaltungen, d. h. in
Hardware, oder in beliebig hybrider Form, d. h. mittels Software-Komponenten und Hardware-
Komponenten, realisiert werden bzw. sein.

[0023] GemalB einem weiteren Aspekt der vorliegenden Erfindung wird ein Brennstoffzellen-sys-
tem zur Ermittlung eines Degradationszustandes eines Katalysators zur Verfligung gestellt. Das
Brennstoffzellensystem weist einen Katalysator, eine Einlass-Temperaturmesseinheit in einem
Einlassbereich des Katalysators zum Messen von Einlasstemperaturen im Einlassbereich Gber
die Zeit, und gegebenenfalls eine Auslass-Temperaturmesseinheit in einem Auslassbereich des
Katalysators zum Messen von Auslasstemperaturen im Auslassbereich Uber die Zeit, auf. Die
Einlass-Temperaturmesseinheit kann somit stromaufwarts des Katalysators angeordnet sein und
die gegebenenfalls vorgesehene Auslass-Temperaturmesseinheit kann entsprechend stromab-
warts des Katalysators im Brennstoffzellensystem angeordnet sein. Ferner weist das Brennstoff-
zellensystem eine Recheneinheit zum Erstellen eines Einlassgradienten anhand der gemesse-
nen Einlasstemperaturen sowie gegebenenfalls eines Auslassgradienten anhand der gemesse-
nen Auslasstemperaturen und eine Vergleicheinheit zum Vergleichen des erstellten Einlassgra-
dienten und gegebenenfalls des erstellten Auslassgradienten oder wenigstens eines Vergleichs-
wertes, der anhand des erstellten Einlassgradienten und des gegebenenfalls erstellten Auslass-
gradienten ermittelt wird, mit wenigstens einem Referenzwert, auf. Die Recheneinheit ist zur Be-
rechnung eines Vergleichsergebnisses anhand des wenigstens einen Vergleichs sowie zur Er-
mittlung des Degradationszustandes des Katalysators anhand des Vergleichsergebnisses konfi-
guriert und ausgestaltet. Damit bringt ein erfindungsgeméBies Brennstoffzellensystem ebenso die
vorstehend zum Verfahren erwahnten Vorteile mit sich.

[0024] Entsprechend dem Verfahren kann bei einem Brennstoffzellensystem eine erfindungsge-
maBe Recheneinheit ausgestaltet und konfiguriert sein, zur Berechnung des Vergleichsergebnis-
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ses, den Einlassgradienten mit einem Referenz-Einlassgradienten und den Auslassgradienten
mit einem Referenz-Auslassgradienten zu vergleichen. AuBBerdem kann die Recheneinheit aus-
gestaltet und konfiguriert sein, bei der Ermittlung des Degradationszustandes eine Degradation
des Katalysators zu erkennen, wenn die Steigung des erstellten Einlassgradienten niedriger als
die Steigung des Referenz-Einlassgradienten ist und/oder wenn die Steigung des erstellten Aus-
lass-gradienten hdher als die Steigung des Referenz-Auslassgradienten ist. Fir die Ermittlung
des Degradationszustandes ist eine Einstelleinheit zum Einstellen eines vordefinierbaren Brenn-
stoff/Luft-Verhéltnisses fiir den Katalysator, das sich von einem Brennstoff/Luft-Verhaltnis in ei-
nem Normalbetrieb des Brennstoffzellensystems unterscheidet, bereitgestellt sein. Weiterhin
kann eine Vorhersageeinheit zur Vorhersage eines inakzeptablen Degradationszustandes an-
hand des Vergleichsergebnisses bereitgestellt sein. Das erfindungsgemafie Brennstoffzellensys-
tem kann sowohl flir den mobilen, als auch fiir den stationaren Betrieb genutzt werden.

[0025] Weitere, die Erfindung verbessernde MaBnahmen ergeben sich aus der nachfolgenden
Beschreibung zu verschiedenen Ausfiihrungsbeispielen der Erfindung, welche in den Figuren
schematisch dargestellt sind. Es zeigen jeweils schematisch:

[0026] Figur 1 ein Kennliniendiagramm zum Erlautern eines Verfahrens gemaf eines ers-
ten Aspekts der vorliegenden Erfindung,

[0027] Figur 2 ein Kennliniendiagramm zum Erlautern eines Verfahrens geman eines
zweiten Aspekts der vorliegenden Erfindung,

[0028] Figur 3 ein Kennliniendiagramm zum Erlautern eines Verfahrens geman eines drit-
ten Aspekts der vorliegenden Erfindung,

[0029] Figur 4 ein Kennliniendiagramm zum Erlautern eines Verfahrens gemaf eines vier-
ten Aspekts der vorliegenden Erfindung,

[0030] Figur 5 ein Kennliniendiagramm zum Erlautern eines Verfahrens gemas eines finf-
ten Aspekts der vorliegenden Erfindung,

[0031] Figur 6 ein Kennliniendiagramm zum Erlautern eines Verfahrens geman eines
sechsten Aspekts der vorliegenden Erfindung, und

[0032] Figur 7 ein Blockschaltbild zum Erlautern eines Brennstoffzellensystems geman ei-
ner bevorzugten Ausfiihrungsform der vorliegenden Erfindung.

[0033] Elemente mit gleicher Funktion und Wirkungsweise sind in den Figuren 1 bis 7 jeweils mit
denselben Bezugszeichen versehen.

[0034] In den Figuren 1 bis 3 sind Kennliniendiagramme zum Erlautern von bevorzugten Ausfiih-
rungsvarianten eines Verfahrens zur Ermittlung eines Degradationszustandes eines Katalysators
2 in einem, wie in Fig. 7 dargestellten, Brennstoffzellensystem 1 dargestellt. Das Ermitteln des
Degradationszustandes wird mit einer Einlass-Temperaturmesseinheit 3 in Form eines ersten
Thermoelements in einem Einlassbereich 5 des Katalysators 2 und einer Auslass-Temperatur-
messeinheit 4 in Form eines zweiten Thermoelements in einem Auslassbereich 6 des Katalysa-
tors 2 durchgefiihrt. Genauer gesagt werden Einlasstemperaturen im Einlassbereich 5 Uber die
Zeit mittels der Einlass-Temperaturmesseinheit 3 gemessen. AnschlieBend oder bereits wah-
renddessen wird anhand der gemessenen Einlasstemperaturen ein, wie in Fig. 1 dargestellter,
Einlassgradient G1a erstellt. Ebenso werden Auslasstemperaturen im Auslassbereich 6 lber die
Zeit mittels der Auslass-Temperaturmesseinheit 4 gemessen. AnschlieBend oder bereits wah-
renddessen wird anhand der gemessenen Auslasstemperaturen ein, wie in Fig. 1 dargestellter,
Auslassgradient G2a erstellt.

[0035] Die in Fig. 1 durchgefiihrten Messungen wurden an einem neuen oder neuwertigen Kata-
lysator 2 durchgefiihrt und kénnen anschlieBend als Referenzwerte genutzt werden. Wie durch
das dargestellte Kennliniendiagramm gezeigt, wird der Katalysator 2 bis zu einem Zeitpunkt t1
mit Luft 21 auf eine vordefinierbare Betriebstemperatur T1 gebracht. Zum Zeitpunkt t1 wird Brenn-
stoff 22 in bzw. auf den Katalysator 2 gegeben, sodass dort das gewiinschte, vordefinierbare
Brennstoff/Luft-Verhaltnis entsteht. Durch die Beaufschlagung des Katalysators 2 mit Brennstoff

5/16



Dammcmm AT 522 101 B1 2021-07-15

patentamt

steigen die Temperaturen am Katalysator 2 ab dem Zeitpunkt t1, wie in Fig. 1 dargestellt, an. Wie
in den Figuren 1 bis 3 dargestellt, wird fir die Ermittlung des Degradationszustandes ein vordefi-
nierbares Brennstoff/Luft-Verhaltnis, das sich von einem Brennstoff/Luft-Verhaltnis in einem Nor-
malbetrieb des Brennstoffzellensystems 1 unterscheidet, fir den Katalysator 2 Gber einen vorde-
finierbaren Zeitraum eingestellt.

[0036] Die geman Fig. 1 erstellten Gradienten werden anschlieBend als Referenzwerte verwen-
det. Entsprechende Referenzwerte kénnen auch als vordefinierte Referenzwerte im Brennstoff-
zellensystem 1, beispielsweise in einem in Fig. 7 dargestellten Steuer-gerat 20 des Brennstoff-
zellensystems 1, gespeichert sein. D. h., diese Messungen missen nicht in jedem Brennstoffzel-
lensystem 1 durchgefiihrt werden.

[0037] GemaR Fig. 2 werden ebenfalls Einlasstemperaturen im Einlassbereich 5 Uber die Zeit
mittels der Einlass-Temperaturmesseinheit 3 gemessen. AnschlieBend oder bereits wahrenddes-
sen wird anhand der gemessenen Einlasstemperaturen der in Fig. 2 dargestellte Einlassgradient
G1b erstellt. Ebenso werden Auslasstemperaturen im Auslassbereich 6 Uber die Zeit mittels der
Auslass-Temperaturmesseinheit 4 gemessen. AnschlieBend oder bereits wahrenddessen wird
anhand der gemessenen Auslasstemperaturen der in Fig. 2 dargestellte Auslassgradient G2b
erstellt.

[0038] AnschlieBend werden zur Berechnung eines Vergleichsergebnisses der Einlassgradient
G1b mit einem Referenz-Einlassgradienten in Form des Einlassgradienten G1a und der Auslass-
gradient G2b mit einem Referenz-Auslassgradienten in Form des Auslassgradienten G2a vergli-
chen. AnschlieBend wird ein Degradationszustand des Katalysators 2 anhand des Vergleichser-
gebnisses ermittelt. Gemaf der in Fig. 2 dargestellten bzw. errechneten Gradienten wird bei der
Ermittlung des Degradationszustandes eine leichte Degradation des Katalysators 2 erkannt, da
die Steigung des erstellten Einlassgradienten G1b leicht niedriger als die Steigung des Referenz-
Einlassgradienten G1a ist und die Steigung des erstellten Auslassgradienten G2b leicht hdher
als die Steigung des Referenz-Auslassgradienten G2a ist.

[0039] Fig. 3 zeigt ein weiteres Beispiel, gemanR welchem ein Einlassgradient G1c und ein Aus-
lassgradient G2c erstellt werden, welche deutlich von den Referenzgradienten Gla, G2a abwei-
chen. Genauer gesagt ist die Steigung des erstellten Einlassgradienten G1c deutlich niedriger als
die Steigung des Referenz-Einlassgradienten G1a und die Steigung des erstellten Auslassgradi-
enten G2c ist deutlich héher als die Steigung des Referenz-Auslassgradienten G2a. Damit kann
erkannt bzw. ermittelt werden, dass der Katalysator 2 bereits stark abgenutzt ist.

[0040] Anhand des Vergleichsergebnisses wird ferner eine Degradationsvorhersage zur Vorher-
sage eines inakzeptablen Degradationszustandes getroffen. Diese Degradationsvorhersage
kann einem Nutzer des Brennstoffzellensystems 1, beispielsweise einem Fahrer eines Fahrzeugs
mit dem Brennstoffzellensystem 1, auf einem Display angezeigt werden. Genauer gesagt kann
dies in Form eines Hinweises auf den aktuellen Degradationszustand des Katalysators 2 und/o-
der auf ein erforderliches Aus-tauschen oder Regenerieren des Katalysators 2 zu einem vordefi-
nierbaren Zeitpunkt erfolgen.

[0041] Mit Blick auf Fig. 1 und Fig. 3 kann eine weitere Ausfiihrungsform fiir ein Verfahren zur
Ermittlung des Degradationszustandes des Katalysators 2 erkannt werden. So wird geman Fig.
1 ein Winkel zwischen dem Referenz-Einlassgradienten G1a und dem Referenz-Auslassgradien-
ten G2a ermittelt, der geman Fig. 1 ca. 20° betragt und als Referenzwert B in Form eines Refe-
renzwinkels betrachtet werden kann. Geman Fig. 3 wird ebenfalls ein Winkel zwischen dem Ein-
lassgradienten G1c¢ und dem Referenz-Auslassgradienten G2¢ ermittelt, der geman Fig. 3 ca. -
30° betragt und als Vergleichswert a betrachtet werden kann. AnschlieBend wird der Vergleichs-
wert a mit dem Referenzwert B zur Berechnung eines Vergleichsergebnisses verglichen. Darauf-
hin wird der Degradationszustand des Katalysators 2 anhand des Vergleichsergebnisses ermit-
telt. Genauer gesagt wird ermittelt, dass der Katalysator 2 einen inakzeptablen Degradationszu-
stand aufweist, da der Vergleichswert a um ein hohes bzw. entsprechend vordefinierbares Maf3
kleiner als der Referenzwert B ist.

6/16



Dammcmm AT 522 101 B1 2021-07-15

patentamt

[0042] Das gemaf den Figuren 1 bis 3 erlauterte Verfahren wird wahrend einer Aufheizphase
des Brennstoffzellensystems 1 durchgefiihrt. Mit Bezug auf die Figuren 4 bis 6 werden anschlie-
Bend weitere Ausfiihrungsvarianten beschrieben, geman welchen die Ermittlung des Degradati-
onszustandes wahrend eines Normalbetriebs bzw. eines Stromerzeugungsbetriebs des Brenn-
stoffzellensystems 1 zwischen einem Zeitpunkt t1 und einem Zeitpunkt t2 durchgefiihrt wird.

[0043] Das Verfahren zur Ermittlung des Degradationszustandes wird insbesondere jeweils zwi-
schen dem Zeitpunkt t1 und dem Zeitpunkt t2 durchgefihrt. In diesem Zeitraum wird dem Kata-
lysator 2 das vordefinierbare Luft/Brennstoff-Verhaltnis zugefiihrt. Der Einlassgradient G1d und
der Auslassgradient G2d in Fig. 4 entsprechen hierbei dem Einlassgradienten G1a und dem Aus-
lassgradienten G2a in Fig. 1. Der Einlassgradient G1e und der Auslassgradient G2e in Fig. 5
entsprechen dem Einlassgradienten G1b und dem Auslassgradienten G2b in Fig. 2. Der Einlass-
gradient G1f und der Auslassgradient G2f in Fig. 6 entsprechen dem Einlassgradienten G1c und
dem Auslassgradienten G2c¢ in Fig. 3.

[0044] Mit Bezug auf Fig. 7 wird anschlieBend ein Brennstoffzellensystem 1 geman einer bevor-
zugten Ausfiihrungsform beschrieben. Das als SOFC-System ausgestaltete Brennstoffzellensys-
tem 1 weist einen Brennstoffzellenstapel 13 mit einem Anodenabschnitt 14 und einem Kathoden-
abschnitt 15 auf. Stromaufwarts des Kathodenabschnitts 15 ist ein Geblase 17 zum Zufiihren von
Luft Gber einen Warmetauscher 19 zum Kathodenabschnitt 15 ausgestaltet. Stromaufwarts des
Anodenabschnitts 14 ist ein Reformer 12 zum Reformieren eines Brennstoffgemisches und zum
Zufiihren des reformierten Brennstoffgemisches zum Anodenabschnitt 14 ausgestaltet. Stromab-
warts der Elektrodenabschnitte des Brennstoffzellenstapels 13 ist ein Nachbrenner 11 mit einem
Katalysator 2 bzw. einem entsprechenden Katalysatorabschnitt des Nachbrenners 11 ausgestal-
tet. In einem Einlassbereich 5 des Katalysators 2 ist eine Einlass-Temperaturmesseinheit 3 an-
geordnet und in einem Auslassbereich 6 des Katalysators 2 ist eine Auslass-Temperaturmess-
einheit 4 angeordnet. Die Einlass-Temperaturmesseinheit 3 und die Auslass-Temperaturmess-
einheit 4 stehen jeweils mit einem Steuergerat 20 des Brennstoffzellensystems 1 in Kommunika-
tionsverbindung. In dem Steuergerét 20 ist ein Computerprogramm 7 installiert, das Befehle um-
fasst, die bei der Ausfiihrung des Computerprogramms 7 durch das Steuergeréat dieses veranlas-
sen, das vorstehend ausfihrlich beschriebene Verfahren auszufiihren.

[0045] Das Steuergerat 20 weist ferner eine Recheneinheit 8 zum Erstellen eines Einlass-gradi-
enten G1b, G1c, G1e, G1f anhand der gemessenen Einlasstemperaturen sowie eines Auslass-
gradienten G2b, G2c, G2e, G2f anhand der gemessenen Auslasstemperaturen auf. AuBerdem
weist das Steuergerat eine Vergleicheinheit 16 zum Vergleichen des erstellten Einlassgradienten
G1b, Gic, G1e, G1f und des erstellten Auslassgradienten G2b, G2c, G2e, G2f, oder wenigstens
eines Vergleichswertes a, der anhand des erstellten Einlassgradienten G1b, G1c, G1e, G1f und
des erstellten Auslassgradienten G2b, G2¢, G2e, G2f ermittelt wird, mit wenigstens einem Refe-
renzwert Gla, G1d, G2a, G2d, B, auf.

[0046] Die Recheneinheit 8 ist zur Berechnung eines Vergleichsergebnisses anhand des wenigs-
tens einen Vergleichs sowie zur Ermittlung des Degradationszustandes des Katalysators 2 an-
hand des Vergleichsergebnisses konfiguriert und ausgestaltet. AuBerdem ist die Recheneinheit
8 ausgestaltet und konfiguriert, zur Berechnung des Vergleichsergebnisses, den Einlassgradien-
ten mit einem Referenz-Einlassgradienten und den Auslassgradienten mit einem Referenz-Aus-
lassgradienten zu vergleichen sowie bei der Ermittlung des Degradationszustandes eine Degra-
dation des Katalysators 2 zu erkennen, wenn die Steigung des erstellten Einlassgradienten nied-
riger als die Steigung des Referenz-Einlassgradienten ist und/oder wenn die Steigung des er-
stellten Auslassgradienten héher als die Steigung des Referenz-Auslassgradienten ist.

[0047] Zudem weist das Steuergerat 20 fir die Ermittlung des Degradationszustandes eine Ein-
stelleinheit 9 zum Einstellen eines vordefinierbaren Brennstoff/Luft-Verhaltnisses fir den Kataly-
sator 2, das sich von einem Brennstoff/Luft-Verhaltnis in einem Normalbetrieb des Brennstoffzel-
lensystems 1 unterscheidet, auf. Ebenfalls enthalten in der Steuereinheit ist eine Vorhersageein-
heit 10 zur Vorhersage eines inakzeptablen Degradationszustandes anhand des Vergleichser-
gebnisses.
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[0048] AbschlieBend ist zu beachten, dass die Erfindung neben den dargestellten Ausfiihrungs-
formen noch weitere Gestaltungsgrundsatze zulasst. D. h., die Erfindung soll nicht auf die mit
Bezug auf die Figuren erlauterten Ausfiihrungsbeispiele beschrankt betrachtet werden.
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BEZUGSZEICHENLISTE

1 Brennstoffzellensystem
2 Katalysator

3 Einlass-Temperaturmesseinheit
4 Auslass-Temperaturmesseinheit
5 Einlassbereich

6 Auslassbereich

7 Computerprogramm

8 Recheneinheit

9 Einstelleinheit

10 Vorhersageeinheit

11 Nachbrenner

12 Reformer

13 Brennstoffzellenstapel
14 Anodenabschnitt

15 Kathodenabschnitt

16 Vergleichseinheit

17 Geblase

19 Warmetauscher

20 Steuergerat

21 Luft

22 Brennstoff

Gila Einlassgradient / Referenzwert
G1b Einlassgradient
G1c Einlassgradient
G1d Einlassgradient / Referenzwert
Gle Einlassgradient
G1f  Einlassgradient
G2a Auslassgradient / Referenzwert
G2b Auslassgradient
G2c Auslassgradient
G2d Auslassgradient / Referenzwert
G2e Auslassgradient
G2f  Auslassgradient

T1 Betriebstemperatur
t1 Zeitpunkt
t2 Zeitpunkt

a Vergleichswert
B Referenzwert

9/16

AT 522 101 B1 2021-07-15



P

dsterreichisches AT 522 101 B1 2021-07-15

patentamt

Patentanspriiche

1.

Verfahren zur Ermittlung eines Degradationszustandes eines Katalysators (2) in einem
Brennstoffzellensystem (1) mit einer Einlass-Temperaturmesseinheit (3) in einem Einlassbe-
reich (5) des Katalysators (2) und gegebenenfalls einer Auslass-Temperaturmesseinheit (4)
in einem Auslassbereich (6) des Katalysators (2), aufweisend die Schritte:

- Messen von Einlasstemperaturen im Einlassbereich (5) Ober die Zeit mittels der Einlass-
Temperaturmesseinheit (3) und Erstellen eines Einlassgradienten (G1b; Gic; Gle; G1f)
anhand der gemessenen Einlasstemperaturen,

- Vergleichen des erstellten Einlassgradienten (G1b; G1c; G1e; G1f) oder wenigstens eines
Vergleichswertes (a), der anhand des erstellten Einlassgradienten (G1b; Gic; Gle; G1f)
ermittelt wird, mit wenigstens einem Referenzwert (G1a; G1d; B) zur Berechnung eines
Vergleichsergebnisses, und

- Ermitteln des Degradationszustandes des Katalysators (2) anhand des Vergleichsergeb-
nisses

dadurch gekennzeichnet, dass

fir die Ermittlung des Degradationszustandes ein vordefinierbares Brennstoff/Luft-Verhaltnis
fir den Katalysator (2) eingestellt wird, das sich von einem Brennstoff/Luft-Verhaltnis in ei-
nem Normalbetrieb des Brennstoffzellensystems (1) unterscheidet.

Verfahren nach Anspruch 1,

dadurch gekennzeichnet, dass

zusatzlich Auslasstemperaturen im Auslassbereich (6) Uber die Zeit mittels der Auslass-
Temperaturmesseinheit (4) gemessen werden und ein Auslassgradient (G2b; G2c; G2e;
G2f) anhand der gemessenen Auslasstemperaturen erstellt wird, wobei zur Berechnung ei-
nes Vergleichsergebnisses der erstellte Einlassgradienten (G1b; Gic; Gile; G1f) und der
erstellte Auslassgradient (G2b; G2c; G2e; G2f) oder wenigstens ein Vergleichswert (a), der
anhand des erstellten Einlassgradienten (G1b; Gic; G1e; G1f) und des erstellten Auslass-
gradienten (G2b; G2c; G2e; G2f) ermittelt wird, mit wenigstens einem Referenzwert (G1a;
G1d; G2a; G2d; B) verglichen wird.

Verfahren nach Anspruch 1 oder 2,

dadurch gekennzeichnet, dass

zur Berechnung des Vergleichsergebnisses der Einlassgradient (G1b; Gic; Gle; G1f) mit
einem Referenz-Einlassgradienten (G1a; G1d) verglichen wird und gegebenenfalls der Aus-
lassgradient (G2b; G2c; G2e; G2f) mit einem Referenz-Auslassgradienten (G2a; G2d) ver-
glichen wird.

Verfahren nach Anspruch 3,

dadurch gekennzeichnet, dass

bei der Ermittlung des Degradationszustandes eine Degradation des Katalysators (2) er-
kannt wird, wenn die Steigung des erstellten Einlassgradienten (G1b; Gic; Gle; G1f) nied-
riger als die Steigung des Referenz-Einlassgradienten (G1a; G1d) ist und/oder wenn die
Steigung des erstellten Auslassgradienten (G2b; G2c; G2e; G2f) héher als die Steigung des
Referenz-Auslassgradienten (G2a; G2d) ist.

Verfahren nach einem der voranstehenden Anspriiche,

dadurch gekennzeichnet, dass

die Ermittlung des Degradationszustandes wéahrend einer Aufheizphase des Brennstoffzel-
lensystems (1) durchgefiihrt wird.

Verfahren nach einem der voranstehenden Anspriiche,

dadurch gekennzeichnet, dass

die Ermittlung des Degradationszustandes wahrend eines Stromerzeugungsbetriebs des
Brennstoffzellensystems (1) durchgefihrt wird.
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Verfahren nach einem der voranstehenden Anspriiche,

dadurch gekennzeichnet, dass

anhand des Vergleichsergebnisses eine Degradationsvorhersage zur Vorhersage eines in-
akzeptablen Degradationszustandes getroffen wird.

Computerprogramm (7), umfassend Befehle, die bei der Ausfiihrung des Computerpro-
gramms (7) durch einen Computer diesen veranlassen, das Verfahren nach einem der An-
spriiche 1 bis 7 auszufiihren.

Speichermittel mit einem darauf gespeicherten Computerprogramm (7) zum Durchfiihren ei-
nes Verfahrens nach einem der Anspriiche 1 bis 7.

Brennstoffzellensystem (1) zur Ermittlung eines Degradationszustandes eines Katalysators
(2), aufweisend den Katalysator (2), eine Einlass-Temperaturmesseinheit (3) in einem Ein-
lassbereich des Katalysators (2) zum Messen von Einlasstemperaturen im Einlassbereich
(5) Uber die Zeit, eine Recheneinheit (8) zum Erstellen eines Einlassgradienten (G1b; Gic;
G1e; G1f) anhand der gemessenen Einlasstemperaturen, eine Vergleicheinheit (16) zum
Vergleichen des erstellten Einlassgradienten (G1b; Gic; G1e; G1f) oder wenigstens eines
Vergleichswertes (a), der anhand des erstellten Einlassgradienten (G1b; G1c; Gle; G1f) er-
mittelt wird, mit wenigstens einem Referenzwert (G1a; G1d; B), wobei die Recheneinheit (8)
zur Berechnung eines Vergleichsergebnisses anhand des wenigstens einen Vergleichs so-
wie zur Ermittlung des Degradationszustandes des Katalysators (2) anhand des Vergleichs-
ergebnisses konfiguriert und ausgestaltet ist

dadurch gekennzeichnet, dass

fir die Ermittlung des Degradationszustandes eine Einstelleinheit (9) zum Einstellen eines
vordefinierbaren Brennstoff/Luft-Verhaltnisses flir den Katalysator (2), das sich von einem
Brennstoff/Luft-Verhéltnis in einem Normalbetrieb des Brennstoffzellensystems (1) unter-
scheidet, bereitgestellt ist.

Brennstoffzellensystem nach Anspruch 10,

dadurch gekennzeichnet, dass

eine Auslass-Temperaturmesseinheit (4) in einem Auslassbereich des Katalysators (2) zum
Messen von Auslasstemperaturen im Auslassbereich (6) Gber die Zeit vorgesehen ist, wobei
die Recheneinheit (8) zum Erstellen des Einlassgradienten (G1b; Gic; Gle; G1f) anhand
der gemessenen Einlasstemperaturen sowie eines Auslassgradienten (G2b; G2c; G2e; G2f)
anhand der gemessenen Auslasstemperaturen und die Vergleicheinheit zum Vergleichen
des erstellten Einlassgradienten (G1b; Gic; G1e; G1f) und des erstellten Auslassgradienten
(G2b; G2c; G2e; G2f) oder wenigstens eines Vergleichswertes (a), der anhand des erstellten
Einlassgradienten (G1b; G1c; G1e; G1f) und des erstellten Auslassgradienten (G2b; G2c;
G2e; G2f) ermittelt wird, vorgesehen ist.

Brennstoffzellensystem nach Anspruch 13,

dadurch gekennzeichnet, dass

die Recheneinheit (8) ausgestaltet und konfiguriert ist, zur Berechnung des Vergleichsergeb-
nisses den Einlassgradienten (G1b; G1c; Gle; G1f) mit einem Referenz-Einlassgradienten
(G1a; G1d) und den Auslassgradienten (G2b; G2¢; G2e; G2f) mit einem Referenz-Auslass-
gradienten (G2a; G2d) zu vergleichen.

Brennstoffzellensystem nach Anspruch 12,

dadurch gekennzeichnet, dass

die Recheneinheit (8) ausgestaltet und konfiguriert ist, bei der Ermittlung des Degradations-
zustandes eine Degradation des Katalysators (2) zu erkennen, wenn die Steigung des er-
stellten Einlassgradienten (G1b; G1ic; Gle; G1f) niedriger als die Steigung des Referenz-
Einlassgradienten (G1a; G1d) ist und/oder wenn die Steigung des erstellten Auslassgradi-
enten (G2b; G2c¢; G2e; G2f) hdher als die Steigung des Referenz-Auslassgradienten (G2a;
G2d) ist.
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14. Brennstoffzellensystem nach einem der Anspriiche 11 bis 13,
dadurch gekennzeichnet, dass
eine Vorhersageeinheit (10) zur Vorhersage eines inakzeptablen Degradationszustandes
anhand des Vergleichsergebnisses bereitgestellt ist.

Hierzu 4 Blatt Zeichnungen
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