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(87) Abstract

The invention relates to a method for operating a fuel cell, comprising the following steps: a hydrocarbon-containing fuel is fed into
the inside of the fuel cell with a large excess; the hydrocarbon—containing fuel is converted into a synthesis gas internally and directly in
or on the anode by means of an endothermic reaction; and the synthesis gas is only partially converted into electricity in the fuel cell by
means of an exothermic electrochemical reaction. The heat produced by the exothermic reactions is advantageously, completely used up by
the endothermic reactions. The aim is to achieve an almost isothermic stack—operating temperature. It is also possible to limit the oxygen
requirements of the electrochemical reactions to an almost stoichiometric dosage. In addition to electricity, more valuable gases (hydrogen)
are produced.

(57) Zusammenfassung

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zum Betreiben einer Brennstoffzelle mit den Schritten: ein kohlenwasserstoffhaltiger Brennstoff
wird mit hohem Uberschuss in das Innere der Brennstoffzelle eingeleitet, der kohlenwasserstoffhaltige Brennstoff wird in der Brennstoffzelle
intern und direkt in bzw. an der Anode durch eine endotherme Reaktion in ein Synthesegas umgewandelt, das Synthesegas wird nur
teilweise in der Brennstoffzelle durch eine exotherme elektrochemische Reaktion in Strom umgewandelt. Die durch exotherme Reaktionen
anfallende Wirme wird vorteilhaft vollstéindig durch die endothermen Reaktionen genutzt. Eine nahezu isotherme Stack—Betriebstemperatur
wird angestrebt. Ferner ist eine Begrenzung des fiir die elektrochemischen Reaktionen erforderlichen Sauerstoffbedarfes auf eine nahezu
stochiometrische Zugabe moglich. Neben Strom werden verstirkt Wertgase (Wasserstoff) erzeugt.
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Beschreibung

Brennstoffzelle betrieben mit Brennstoffiberschu

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zum Betreiben ei-

ner Brennstoffzelle.

Eine Brennstoffzelle weist eine Kathode, einen Elektro-
lyten sowile eine Anode auf. Der Kathode wird ein Oxida-
tionsmittel, z. B. Luft und der Anode wird ein Brenn-

stoff, z. B. Wasserstoff zugefihrt.

Verschiedene Brennstoffzellentypen sind bekannt, so
beispielsweise die SOFC-Brennstoffzelle aus der Druck-
schrift DE 44 30 958 Cl sowie die PEM-Brennstoffzelle
aus der Druckschrift DE 195 31 852 Cl.

Die SOFC-Brennstoffzelle wird auch Hochtemperaturbrenn-
stoffzelle genannt, da ihre Betriebstemperatur bis zu
1000 °C betragt. An der Kathode einer Hochtemperatur-
brennstoffzelle bilden sich in Anwesenheit des Oxidati-
onsmittels Sauerstoffionen. Die Sauerstoffionen pas-
sieren den Elektrolyten und kombinieren auf der Anoden-
seite mit dem vom Brennstoff stammenden Wasserstoff
und/oder Kohlenmonoxid. Es werden Elektronen freige-
setzt und so elektrische Energie erzeugt. Diese elek-

trochemischen Reaktionen verlaufen stark exotherm.

Die Betriebstemperatur einer PEM-Brennstoffzelle liegt
bei ca. 80 °C. An der Anode einer PEM-Brennstoffzelle
bilden sich in Anwesenheit des Brennstoffs mittels ei-
nes Katalysators Protonen. Die Protonen passieren den
Elektrolyten und verbinden sich auf der Kathodenseite

mit dem vom Oxidationsmittel stammenden Sauerstoff zu

PCT/DE99/02932
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Wasser. Elektronen werden dabei freigesetzt und elek-

trische Energie erzeugt.

Mehrere Brennstoffzellen werden in der Regel zur Erzie-
lung groBer elektrischer Leistungen durch verbindende
Elemente elektrisch und mechanisch miteinander verbun-
den. Ein Beispiel fur ein solches verbindendes Element
stellt die aus DE 44 10 711 Cl bekannte bipolare Platte
dar. Mittels bipolarer Platten entstehen lbereinander
gestapelte, elektrisch in Serie geschaltete Brennstoff-
zellen. Diese Anordnung wird Brennstoffzellenstapel ge-

nannt.

Als Brennstoff kann unter anderem Methan oder Methanol
vorgesehen werden. Die genannten Brennstoffe werden
durch Reformierung oder Oxidation u. a. in Wasserstoff

oder wasserstoffreiches Gas umgewandelt.

Aus der Druckschrift DE 195 198 47 Cl1l ist bekannt,
Brennstoff wie Methan intern, das heifBt unmittelbar an
bzw. innerhalb der Anode einer SOFC-Brennstoffzelle zu
reformieren. Alternativ wird Brennstoff im Inneren ei-
nes Brennstoffzellenstapels in zusatzlichen Kammern re-
formiert (integrierte Reformierung). Die endotherme Re-
formierungsreaktion soll bei der internen bzw. inte-
grierten Reformierung die benotigte Warme durch die
exothermen elektrochemischen Reaktionen beziehen. Gute

Wirkungsgrade sollen so erhalten werden.

Der Druckschrift DE 196 46 354 Al ist zu entnehmen, dab
Brennstoff wie Methanol an der Anode einer PEM-
Brennstoffzelle mittels eines Katalysators, wie Platin,
oxidiert werden kann und so Wasserstoff freigesetzt
wird. Die Wirkungen sind mit denen der internen bzw.

integrierten Reformierung vergleichbar.

Es ist praktisch nicht moéglich, einen Brennstoff, wie

zum Beispiel Wasserstoff und/oder Kohlenmonoxid, in ei-
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ner Brennstoffzelle vollstidndig in Strom umzuwandeln.
Stets wird das Abgas, das aus dem Anodenraum einer
Brennstoffzelle austritt, einen Rest der oben genann-
ten, elektrochemisch aktiven Brennstoffe enthalten.
Dieser Rest betriagt einige Stoffmengenanteile. Es ist
bisher das Bestreben der Fachwelt, diesen Rest an

Brennstoff im Abgas zu minimieren.

Ein MaB dafiir ist der Brennstoffnutzungsgrad, der wie

folgt definiert ist:

BN | B (2 Ne: + 2 Nco + thn.)Auszrm

o

1=1

(2 ne. + 2 hco + 8ﬁCH4)Einnitt

wobei 71 die entsprechenden Molenstréme in mol/h an-

gibt.

Aus EP 0 398 111 A ist eine Brennstoffzellenvorrichtung
bekannt, bei der sowohl O, und Ballastgase als auch
Brennstoff im UberschuB in die Brennstoffzelle einge-
leitet werden, und die Gase teilweise im Kreislauf ge-
fiihrt werden. Damit werden Brennstoffnutzungsgrade von

ca. 90 % realisiert.

Bei der aus DE 690 06 458 T2 bekannten Karbonatbrenn-

stoffzelle wird Erdgas intern innerhalb von Kihlplatten
reformiert, die sich innerhalb der Brennstoffzelle be-
finden. Der so erzielte Brennstoffnutzungsgrad erreicht

dabei ca. 85 %.

Fs ist ferner bekannt, in eine SOFC-Brennstoffzelle mit
interner Reformierung vorreformierten Brennstoff einzu-
leiten. Brennstoff wie Erdgas, dessen Hauptbestandteil
Methan darstellt, wird zum Teil extern reformiert. Ein
Gemisch aus Methan und dem durch Vorreformierung erhal-
tenen wasserstoffreichen Synthesegas wird einer Brenn-

stoffzelle zugefiihrt. In der Brennstoffzelle wird das
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im Gemisch enthaltene Methan ebenfalls in ein wasser-
stoffreiches Synthesegas umgewandélt. Durch Vorrefor-
mierung sollen die hoheren Kohlenwasserstoffe zersetzt
werden. Diese sind namlich nachteilhaft thermisch in-
stabil und zerfallen leicht unter RuBbildung. Neben den
héheren Kohlenwasserstoffen reagiert aber auch Methan
selbst zu RubB, insbesondere durch thermisches Cracken

von Methan:
CHa(gy & 2Ha(g) *+ Cys)

Diese Reaktion lauft bevorzugt beil Temperaturen ober-
halb von 650 °C ab [J. R. Rostrup-Nielsen, Catalytic
Steam Reforming, Springer-Verlag, 1984]. Die Rubbildung
soll in der Brennstoffzelle vorteilhaft vermieden wer-

den.

Ein externes Verfahren zur Wasserstofferzeugung mittels
katalytischer Reformierung weist den Nachteil auf, dab
ein hoher Warmebedarf fiir die Reformierung gedeckt wer-
den mub. Der Warmebedarf wird z. B. durch zusdtzliches
Verbrennen von Kohlenwasserstoffen bereitgestellt. Das

Verfahren ist daher relativ teuer.

Die in einer Brennstoffzelle ablaufenden endothermen
Reaktionen vermégen die mit den exothermen elektroche-
mischen Reaktionen einhergehenden Warmeentwicklungen
nicht zu kompensieren. Stets weist beim Stand der Tech-
nik der Warmehaushalt in einer Brennstoffzelle einen
WirmetiberschuB auf. Eine Brennstoffzelle mufl daher mit
Hilfe eines Kiilhlmittels gekiihlt werden, wie zum Bei-
spiel der Druckschrift DE 196 36 908 Al zu entnehmen
ist. Bei der Hochtemperaturbrennstoffzelle missen be-
trichtliche Kihlluftmengen aufgebracht werden, um die
durch die elektrochemischen Reaktionen freigesetzten
Energiemengen abzufihren, wie den Druckschriften ,Fuel

Cell Systems L. Blomen, M. Mugerwa, Plenum Press, 1993%
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oder ,Optimization of a 200 KW SOFC cogeneration plant.
Part II: variation of the flowsheet; E. Riensche,

J. Meusinger, U. Stimming, G. Unverzagt; Journal of Po-
wer Sources 71 (1998),pp. 306-314" zu entnehmen ist.
Dies fiihrt zu starken Wirkungsgradeinbufen und steigen-

den Stromerzeugungskosten.

Eine Brennstoffzelle zu kithlen, erfordert Energie. Der
Wirkungsgrad einer Brennstoffzelle verschlechtert sich
entsprechend. Vorteilhaft wédre eine isotherme Verfah-

rensfithrung anzustreben, bei der der Warmehaushalt der

Brennstoffzelle ausgeglichen ist.

Aus dem Stand der Technik sind Kombinationsverfahren
bekannt, bei dem zur Ausnutzung der Abwédrme einer
Brennstoffzelle beispielsweise eine Brennstoffzelle und
eine Wiarmekraftmaschine gekoppelt werden (DE 196 36 738
Al), oder auch eine Brennstoffzelle mit einer Gasturbi-
ne (DE 40 32 993 C1).

Ein Herstellungsverfahren fir hochreinen Wasserstoff
bzw. Synthesegas unter Einbeziehung einer Brennstoff-
zelle ist auch aus DE 196 36 068 Cl bekannt. Bei diesem
Verfahren wird der isolierte Reaktionsraum fir die Re-
formierung in thermischen Kontakt mit dem Inneren einer
Hochtemperaturbrennstoffzelle gebracht, die bei 300 °c,

vorteilhaft aber oberhalb von 500 °C betrieben werden.

In Anlehnung an die Druckschrift ,Ch. Rechenauer,

E. Achenbach Dreidimensionale mathematische Modellie-
rung des stationidren und instationdren Verhaltens oxid-
keramischer Hochtemperatur-Brennstoffzellen Jul-2752%
sind bekannte typische Betriebsdaten einer einzelnen

Brennstoffzelle in der folgenden Tabelle angegeben.
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Kﬁhlung durch Luft

Mittlere Stromdichte [mA/cm®] 300
Zellspannung (V] 0,72
Brenngasnutzungsgrad [%]: 80,5
Aktive Elektrodenflache [cm’] 78,2
Caseintrittstemperaturen [°C] 750
Gesamtdruck [bar]: 1,5

Luft-Austrittstemperatur [°C] 851, 7

Wasserdampf-Methan-Verhdltnis 2,9

Erdgas-Vorreformierungsgrad [%] |30

Luftstrom: Luftverhaltnis [-] 6,8

Brenngasstrom [mol/h] (Eintritt) |0,938

Stoffmengenanteile: (Eintritt)

CHq 0,131
H,0 0,487
Ho 0,269
co 0,025
CO, 0,053
N, 0,035

Brenngasstrom [mol/h] (Austritt) |1,188

Stoffmengenanteile: (Austritt)

CHy -=

Hy0O 0,705
Ha 0,102
CO 0,024
CO; 0,143
N, 0,026

Aufgabe der Erfindung ist die Schaffung eines Verfah-
rens, das eine verbesserte Nutzung, insbesondere der

Abwarme, einer Brennstoffzelle ermoglicht.
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Die Aufgabe wird durch ein Verfahren mit den Merkmalen
des Anspruchs 1 geldst. Vorteilhafte Ausgestaltungen

ergeben sich aus den Unteransprichen.

VerfahrensgemdB wird ein kohlenwasserstoffhaltiger
Brennstoff wie Methanol, Methan oder Ethanol in das In-
nere der Brennstoffzelle eingeleitet und hier durch en-
dotherme Reaktionen in ein Synthesegas umgewandelt. Das
Synthesegas wird zum Teil durch exotherme elektrochemi-
sche Reaktionen in Strom umgewandelt. Der Teil des Syn-
thesegases, der in der Brennstoffzelle nicht in Strom
umgewandelt werden konnte, kann nach dem Verlassen der
Brennstoffzelle in einem Behdlter aufgefangen und/oder
einer Gasaufbereitungeinheit, die Apparate zur Gasrei-
nigung und/oder Gastrennung umfaft, zugefihrt und/oder
in einer weiteren Brennstoffzelle zur Stromerzeugung

genutzt werden.

Im Unterschied zum Stand der Technik wird ein zu refor-
mierender Brennstoff mit hohem Uberschull der Brenn-
stoffzelle zugefihrt. Hierunter ist zu verstehen, daB
im Vergleich zum genannten Stand der Technik wesentlich
mehr zu reformierender Brennstoff der Brennstoffzelle
zugefihrt wird, als diese in Strom umwandeln kann. Ziel
ist die Vermeidung einer zusdtzlichen Kihlung der
Brennstoffzelle. Der UberschuB ist daher insbesondere
so zu widhlen, daB eine Kihlung durch fir die Stromer-
zeugung nicht bendtigte Luft oder andere flussige oder

gasférmige Kihlmittel im wesentlichen vermieden wird.

Der Wiarmeentzug durch endotherme Reaktionen wird erfin-
dungsgemiB an die W&armeerzeugung durch exotherme Reak-
tionen in einer Brennstoffzelle in verbesserter Weise

angendhert. Eine besondere Mafnahme zur Kihlung, die
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keinen weitergehenden Nutzen zur Folge hat, wird so re-

duziert oder im Idealfall v&llig vermieden.

Eine Brennstoffzelle wird beispielsweise mit vorrefor-
miertem Erdgas betrieben. Bei dieser sei der Stoff-
mengenanteil von Methan beim Eintritt in die Brenn-
stoffzelle > 10%. Ein hoher UberschuB im Sinne der Er-
findung liegt bei dieser Brennstoffzelle z. B. vor,
wenn beim Austritt aus der Brennstoffzelle der Molan-
teil von Wasserstoff mindestens 20% und der Molanteil
an Methan weniger als 5% betradgt. Ein hoher UberschuB
im Sinne der Erfindung liegt insbesondere dann vor,
wenn beim Austritt aus der Brennstoffzelle der Molan-
teil von Wasserstoff mindestens 40% und der Molanteil
an Methan weniger als 5% betrdgt. Der Brennstoffnut-
zungsgrad liegt unterhalb von 40 %, vorteilhaft sogar
unter 30 %. Der zugefihrte Sauerstoff (bzw. Luft) wird
vorzugsweise praktisch bis auf den stéchiometrischen
Mindestbedarf zur Stromerzeugung herabgesetzt. Eine
Kihlung durch fliissige oder gasfdérmige Kihlmittel (zu-
sdtzliche zu den vorgenannten Betriebsmittelh) entfdallt
im Idealfall. Ein geeignet eingestellter Brenn-
stoffilberschuf bewirkt vorteilhaft in Kombination mit
einer minimierten Sauerstoffzufihrung eine isotherme
Betriebsweise der Brennstoffzelle, so daR Eintritts-
und Austrittstemperatur anndhernd gleich sind und ein
Temperaturgradient innerhalb der Brennstoffzelle ver-
mieden wird. Dies 1&Bt sich z. B. durch einen sehr gut
warmeleitenden metallischen Interkonnektor aus Stahl
(1.4742) realisieren.

Der Uberschuf wird vorzugsweise so eingestellt, daB die
aus den exothermen, elektrochemischen Reaktionen resul-
tierende Warme zu wenigstens 80 %, vorteilhaft voll-
standig, fiur die endotherme Methan-Reformierung in der

Anode genutzt wird. Die Wirmeenergie wird so im Ver-
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gleich zum Stand der Technik wesentlich besser genutzt.
Sie wird beim anspruchsgemiafen Verfahren sowohl fir die
Strom- als fir die Wasserstofferzeugung bzw. Synthese-

gaserzeugung planmdflig genutzt.

Im folgenden wird die Erfindung anhand eines Beispiels

ndher erlautert.

Als Edukt wird Erdgas verwendet, welchem Wasserdampf in
dem MaBe zugefihrt wird, so dal eine RuBbildung ausge-
schlossen werden kann. Um eine vorgegebene, mittlere
fldchenspezifische Stromdichte in einem einzelnen
Hochtemperaturbrennstoffzellenstapel zu gew&hrleisten,
ist eine theoretische Mindestmenge (Luft)-Sauerstoff
erforderlich, die mit einer stéchiometrischen Mindest-
menge an Brennstoff korreliert.

Ziel ist es, eine nahezu isotherme Betriebsweise bei
gleichzeitig méglichst stdchiometrischer Sauerstoff-
zufuhr zu erreichen.

Der zugefilhrte Sauerstoff (bzw. Luft) wird dazu nahezu
bis auf den stochiometrischen Mindestbedarf herabge-
setzt. Das anodenseitig zugefiihrte, evtl. teilweise
vorreformierte Brenngas wird in einem solchen UberschuR
zugefihrt, daf sich ein Brennstoffnutzungsgrad von min-
destens 40%, vorteilhafter von mindestens 30%, ein-
stellt. Das Methan wird katalytisch innerhalb der
Hochtemperaturbrennstoffzelle, d.h. unmittelbar in bzw.
an der Anode zu Wasserstoff und Kohlenmonoxid umge-
setzt, diese aber weitgehend nicht weiter elektroche-
misch umgewandelt. Durch die endotherme Methan-
Reformierung wird die freigesetzte Reaktionswdrme der
Elektrochemie aufgebraucht. Der Hochtemperaturbrenn-
stoffzellenstapel wird vorteilhaft so betrieben, daB

die gesamte elektrochemische Energie durch eine interne
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Methan-Reformierung aufgebraucht wird. Das anodenseiti-
ge an Wasserstoff und Kohlenmonoxid angereicherte Abgas
kann einem weiteren Hochtemperaturbrennstoffzellensta-
pel zugefiihrt werden oder auch flir eine weitere Verwen-
dung auberhalb der Brennstoffzelle genutzt werden. Dazu
kénnen sich vorteilhaft beispielsweise Gasreinigungs-
oder Gastrennungsanlagen und/oder Speicherungen der an-
fallenden Gase an den Brennstoffzellenbetrieb anschlie-
Ren. Ferner kann es mit der kathodenseitig gefihrten
Luft anschlieBend verbrannt werden (Nachbrenner, Kes-
sel, Feuerraum), so daBR eine Uber den Stand der Technik
hinausgehende Auskopplung von Hochtemperaturwdrme még-
lich ist, die z. B. fiir einen nachgeschalteten Gastur-
binenprozel und/oder DampfturbinenprozeB bereitgestellt
werden kann.

Die Einspeisung von Brenngas im UberschuB erméglicht
eine effiziente Nutzung der elektrochemischen Re-
aktionswarme und eine vermehrte Auskopplung von
Hochtemperaturwdrme als dies bisher gem&l dem Stand der

Technik moéglich ist.

Figur 1 verdeutlicht ein erfindungsgemdfies Beispiel zur
Strom- und Wassertoffproduktion.

Es werden ein oder mehrere Hochtemperaturbrennstoffzel-
lenstapel eingesetzt, denen ein Vorreformer zur Um-
setzung der hoheren Kohlenwasserstoffe vorgeschaltet
sein kann. Diesen werden Betriebsmittel in der aus dem
vorhergehenden Beispiel bekannten Weise zugefihrt. Der
Brenngasiiberschufl kann sogar so erhdht werden, dal War-
me den Brennstoffzellen zugefilhrt werden mufl, um eine
weitere interne Reformierung zu gewdhrleisten. Diese

Betriebsweise ist dann sinnvoll, wenn der Wasser-
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stoffanteil im anodenseitigen Abgas sehr hoch sein soll
(z. B. > 46 %). ‘

Das so erhaltene Rohgas (Abgas) wird als Ausgangspro-
dukt fiir eine nachgeschaltete Prodﬁktion von Wasser-
stoff und oder wasserstoffreichen Gasen benutzt. Zur
Aufbereitung von Rohgasen sind gemdB dem Stand der
Technik z. B. Tieftemperaturverfahren moéglich. GrofBe
Reinheiten (Molanteil H, >> 0.99) und hohe Ausbeuten
kénnen z.B. durch Waschverfahren und Adsorptionsverfah-
ren erzielt werden (,Ullmann’s Encyclopedia of Indu-
strial Chemistry, Vol. Al3, 5 th. Edition, 1989“). So
sollte z. B. der Wasserstoffanteil des Rohgases bei An-
wendung der Druckwechseladsorptionstechnik und einem
Verfahren, welches herkdmmliche Reformer benutzt, bei
40% liegen. Simulationen zeigen, daR dies mit dem er-

findungsgemdfen Verfahren mdglich ist.

Figur 2 verdeutlicht eine weitere Ausfihrungsform der
Erfindung.

Das verfahrensgemdh erzeugte Produkt Wasserstoff ist
als Wertgas anzusehen, welches in der chemischen Indu-
strie flr zahlreiche Synthesen benutzt wird. Zudem bie-
tet sich die Moglichkeit, Wasserstoff in nachge-
schalteten Brennstoffzellenanlagen direkt zur weiteren
Stromproduktion zu nutzen. Ein Verbundkraftwerk aus
verschiedenen Brennstoffzellentypen ist sinnvoll. Ein
solches Verbundkraftwerk weist vorteilhaft wenigstens
einen Hochtemperaturbrennstoffzellenstapel, einen
Shift-Reaktor (verfahrenstechnischer Apparat, in dem
das im Abgas enthaltene Kohlenmonoxid entsprechend der
Wassergasreaktion in Wasserstoff umgewandelt wird, Def.
s. auch vorliegende Literaraturangabe: Ullmann’s Ency-

clopedia), eine Gasreinigungseinheit fUr das Abgas des
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Hochtemperaturbrennstoffzellenstapels, einen PAFC- oder
PEM-Brennstoffzellenstapel sowie einen Generator auf.
Aus dem Rohstoff Erdgas werden die Wertprodukte Strom
und Wasserstoff bzw. wasserstoffreiche Gase produziert.
Im erfindungsgemdlen Hochtemperaturbrennstoff-
zellenstapel erfolgt die Warmeabfuhr praktisch voll-
stdndig durch die interne Reformierung des anodenseitig
gefihrten Brenngases.

GegenlUber den Verfahren zur bisherigen Wasserstoffer-
zeugung werden deren Reformer durch den Hochtemperatur-
brennstoffzellenstapel ersetzt. Somit entfdllt die kom-
plette Warmebereitstellung fir die bisherigen externen
Reformer, da die Warme durch die elektrochemischen Re-
aktionen im Hochtemperaturbrennstoffzellenstapel aufge-
bracht wird. Durch den Hochtemperaturbrennstoffzellen-
stapel wird ein Reformer bereitgestellt, der Strom er-
zeugt, welcher zur Deckung des Strombedarfes in einer
Chemieanlage (wenn das Verfahrens in einer bestehenden
Chemieanlage durchgefihrt werden soll - z. B. Ersetzen
eines Reformers durch eine SOFC zur Wasserstofferzeu-
gung, wobei als ,Nebenprodukt™ Strom anfallt) her-
angezogen wird oder ferner Strom ins Netz einspeist.
Die PEM- und/oder PAFC-Brennstoffzelleneinheiten zur
Stromerzeugung werden rentabler, da Wasserstoff als
,Abfallprodukt des Hochtemperaturbrennstoffzellensta-
pels™ nach einer Gasaufbereitung genutzt wird.

In der folgenden Tabelle finden sich typische Betriebs-
daten einer Hochtemperaturbrennstoffzelle, die erfin-

dungsgemdB durch interne Reformierung gekihlt wird.
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Kihlung durch Zugabe
von Uberschull-Brenn-
stoff, welcher intern
direkt an der Anode
reformiert wird

Mittlere Stromdichte [mA/cm?] 300
Zellspannung [V] 0,72
Brenngasnutzungsgrad ([%]: 25,9
Aktive Elektrodenflache [cm?] 78,2
Gaseintrittstemperaturen [°C] 750
Gesamtdruck [bar]: 1,5
Luft—-Austrittstemperatur [°C] 754
Wasserdampf/Methan-Verhdltnis 3
Vorreformierungsgrad [%] 30
Luftverhaltnis [-] 1,42
Brenngasstrom [mol/h] (Eintritt) |2,091
Molanteil (Eintritt)

CHq 0,131
H,0 0,494
Ha 0,265
co 0,024
COy 0,053
N2 0,033
Brenngasstrom [mol/h] (Austritt) 2,637
Molanteil (Austritt)

CHq -

H,0 0,405
Ha 0,404
co 0,074
CO; 0,091
N2 0,026
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Patentansp riche

1. Verfahren zum Betreiben einer SOFC Hochtemperatur-

Brennstoffzelle mit den Schritten:

a)

ein kohlenwasserstoffhaltiger Brennstoff wird
in der Brennstoffzelle durch eine endotherme
Reaktion intern und direkt an bzw. in der Anode

in ein Synthesegas umgesetzt,

das Synthesegas wird teilweise in der Brenn-
stoffzelle durch eine exotherme elektrochemi-

sche Reaktion in Strom umgewandelt,

der Brennstoff wird in einem derartigen Uber-

schub der Brennstoffzelle zugefihrt, daB

— beil einer vorgegebenen mittleren Stromdichte
der Brennstoffnutzungsgrad unterhalb wvon

40 %, vorteilhaft bei unter 30 % liegt,

~ die Temperaturdifferenz der Betriebsmittel
zwischen Eintritt und Austritt in bzw. aus
dem Anodenraum sowie in bzw. aus dem Katho-
denraum nicht mehr als 20 °C, vorteilhaft

nicht mehr als 10 °C betrdgt und/oder

— der Sauerstoff nahezu stéchiometrisch ent-
sprechend dem Bedarf zur Stromerzeugung der

Brennstoffzelle zugefihrt wird.

2. Verfahren nach vorhergehendem Anspruch, bei dem die

Brennstoffzelle bei Temperaturen unterhalb wvon

700 °C, vorteilhaft bei Temperaturen unterhalb von

650

°C betrieben wird.
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Erdgas

!

Hochtemperatur-
brennstoffzelle Strom
(SOFC)

Rohgas
(Wasserstoff, Kohlenmonoxid, Methan,
Wasserdampf, Kohlendioxid)

Shift
-Reaktoren

l

Gasreinigung | —>» Kondensat

Kohlenmonoxid, Kohlendioxid, Methan,
Wasserstoff

Kohlendioxid, |  Gastrennung Wasserstoff |
Methan z.B. DWA Kohlenmonoxid-Fraktion

ﬂ Wasserstoff

Figur 1

(nur Brenngasstréme)
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Erdgas

]

Hochtemperatur-
‘ brennstoffzelie Strom
(SOFC)

Rohgas
(Wasserstoff, Kohilenmonoxid, Methan,
W asserdampf, Kohlendioxid)

Shift
-Reaktoren

l

Gasreinigung | ——>» Kondensat

Kohlenmonoxid, Kohlendioxid, Methan,
W asserstoff

I Gastrennung W asserstoff
Kohlendioxid, g
Methan z.B. DWA Kohlenmonoxid-Fraktion

l W asserstoff

Niedertemperatur-

brennstoffzelle E::> Strom
(PEM, PAFC)

(nur Brenngasstréme)

Figur 2



