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(57) Zusammenfassung: Die Erfindung betrifft eine Losung

flr den Betrieb eines aus als Hochtemperaturzellen ausge- 44
bildeten Festoxid-Zellen SOxC (24, 25, ... 2,,) zusammenge-
fugten Stacks (1), bei welchem der Stack (1) in einem Ofen
(3) mit mehreren, jeweils mindestens ein Heizelement auf- 21 /
weisenden Heizzonen (41, 4,, ... 4,) unter Temperatureinwir-
kung betrieben wird. Wahrend des Betriebs des Stacks (1) T 45
erfolgt ein Monitoring der Temperaturverhaltnisse in dem 2, L
Stack (1), indem in einem sich standig wiederholenden I 6
Messzyklus mithilfe einer mehrkanaligen Impedanzspektro-
skopie EIS jeweils die Impedanz von SOxC (24, 25, ... 2,) 4
des Stacks (1) gemessen wird. Aus den Messwerten werden 2n
durch eine Steuereinrichtung des Ofens (3) damit korrelie- e
rende, in den Zellen jeweils herrschende Zellentemperatu-
ren sowie Temperaturgradienten zwischen benachbarten
Zellen berechnet und mittels dieser errechneten IST-Werte
die Heizleistung der Heizzonen (44, 4,, ... 4,) des Ofens (3)
voneinander unabhangig temperaturgefiihrt geregelt.
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Beschreibung

[0001] Die Erfindung betrifft eine Lésung, betreffend
den Betrieb von aus Festoxid-Zellen SOxC zusam-
mengefugten Stacks, welche dazu dient, wahrend
des Betriebs eines solchen Stacks in den Zellen auf-
tretende Degradationserscheinungen zu verringern
und hierdurch letztlich die Lebensdauer eines ent-
sprechenden Stacks aus SOxC zu erhéhen. Sie
bezieht sich hierbei insbesondere auf Stacks aus
Hochtemperatur-SOxC, welche in der Regel bei
Temperaturen zwischen 800°C bis 1.000°C betrie-
ben werden. Gegenstande der Erfindung sind ein
Verfahren und ein zur Durchfiihrung dieses Verfah-
rens geeignetes System. Bei dem im Kontext der
nachfolgend beschriebenen Erfindung betrachteten
Stacks kann es sich sowohl um Stacks aus Elektro-
lyseur-Zellen (SOEC) als auch um Stacks aus Brenn-
stoffzellen (SOFC) handeln, welche oberbegrifflich
auch als SOxC bezeichnet werden.

[0002] Stacks aus Hochtemperatur-SOxC werden
notwendigerweise zum Zweck einer effizienten Erfll-
lung ihrer Funktion, namlich der Erzeugung von Was-
serstoff im Falle von Elektrolyseurzellen (SOEC)
oder der Bereitstellung einer stabilen elektrischen
Spannung auch beim Betrieb mit héheren Lasten im
Falle von Brennstoffzellen (SOFC), unter hohen
Temperaturen in dem zuvor bereits angegebenen
Bereich betrieben. Hohe Temperaturen kommen
aber auch bereits bei der Herstellung der Stacks, ins-
besondere im Zusammenhang mit einem Flgepro-
zess zur Verbindung mehrerer Zellen des SOxC mit-
tels eines Glaslots zum Einsatz.

[0003] Auch wenn entsprechende Temperaturen
sowohl fur die Fertigung als auch fiir den Betrieb
der Stacks erforderlich sind, bedeuten diese fur die
Zellen Stress und fuhren dadurch zu strukturellen
Veranderungen und Erscheinungen innerhalb der
Zellen, welche man zusammenfassend als Degrada-
tion bezeichnet. Die fortwahrende Degradation und
die Starke der ihr zugrundeliegenden, in den Zellen
auftretenden Erscheinungen bestimmen dabei malf3-
geblich die Lebensdauer der einzelnen Zellen und
eines aus ihnen zusammengefugten Stacks. Daher
gilt es, zu hohe Temperaturen in einem jeweiligen
Stack zu vermeiden und méglichst fur eine gleichma-
Rige Temperaturverteilung innerhalb des Stacks
Sorge zu tragen. Was die Temperaturverteilung
innerhalb eines Stacks aus SOxC anbelangt, so hat
es sich gezeigt, dass innerhalb des Stacks auftre-
tende Temperaturgradienten von mehr als 5 bis 10
K zu einer vorzeitigen Alterung der Zellen und damit
einhergehend zu einer verkirzten Lebensdauer der
Gesamtanordnung fuhren kénnen.

[0004] Aufgabe der Erfindung ist es daher, eine
Loésung fur den Betrieb von Stacks aus SOxC bereit-
zustellen, welche es ermdglicht, die angesprochenen
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Degradationserscheinungen mdglichst gering zu hal-
ten. Mit geeigneten MalRnahmen soll dabei insbeson-
dere eine Verringerung der durch den bei hohen
Temperaturen erfolgenden Betrieb von Stacks aus
Hochtemperatur-Festoxid-Zellen  hervorgerufenen
Degradation erreicht werden. Hierzu sind ein ent-
sprechendes Verfahren und ein zur Durchfihrung
dieses Verfahrens geeignetes System anzugeben.

[0005] Die Aufgabe wird durch ein Verfahren mit den
Merkmalen des Patentanspruchs 1 gel6st. Ein zur
Durchflihrung dieses Verfahrens geeignetes, die
Aufgabe l6sendes System wird durch den unabhan-
gigen Sachanspruch, den Patentanspruch 6, charak-
terisiert. Vorteilhafte Aus- und Weiterbildungen sind
durch die jeweiligen Unteranspriiche gegeben.

[0006] Gemal dem zur Lésung der Aufgabe vorge-
schlagenen Verfahren fiir den Betrieb von Stacks,
welche aus Hochtemperatur-Festoxid-Zellen
(SOxC) zusammengeflgt sind, erfolgt zur Verringe-
rung der Degradation wahrend des Betriebs eines
solchen Stacks ein Monitoring der Temperaturver-
haltnisse in dem Stack. Dabei bezieht sich das Ver-
fahren auf eine Konstellation, bei welcher der Betrieb
des aus mehreren Hochtemperatur-Festoxid-Zellen
bestehenden Stacks unter Temperatureinwirkung
auf den sich dabei in einem Ofen befindenden
Stack erfolgt, wobei der betreffende Ofen mehrere
in der Stapelrichtung des Stacks aufeinanderfol-
gende, durch jeweils mindestens ein Heizelement
ausgebildete Heizzonen aufweist.

[0007] Das Monitoring der Temperaturverhaltnisse
im Stack erfolgt, indem in einem sich wahrend des
Betriebs des Stacks sténdig wiederholenden Mess-
zyklus mit Hilfe einer mehrkanaligen Impedanzspekt-
roskopie jeweils die Impedanz von Zellen, also von
SoxC, des Stacks gemessen wird. Aus der jeweils
gemessenen Impedanz werden damit korrelierende,
in den Zellen jeweils herrschende Zellentemperatu-
ren sowie Temperaturgradienten zwischen benach-
barten Zellen unter Verwendung eines den Zusam-
menhang zwischen Temperatur und Impedanz
abbildenden Modells berechnet.

[0008] Durch den Einsatz der Impedanzspektrosko-
pie, insbesondere unter Verwendung einer ent-
sprechenden mehrkanaligen Impedanzmesseinrich-
tung, ist es dabei mdglich, Temperaturverldufe im
Inneren des Stacks sowie dabei gegebenenfalls
dabei in dem Stack auftretende hohe (im Hinblick
auf die Zelldegradation schadliche) Temperaturgra-
dienten zu erfassen, wohingegen die Temperatur
einer SOxC mittels eines Temperatursensors, wie
zum Beispiel eines Thermoelements, nur am Rand
der Zelle gemessen werden kdnnte und somit mittels
mehrerer derartiger Sensoren lediglich an der
AuBenseite des Stacks. Zudem ist mittels solcher
Sensoren die Messung an einer einzelnen Zelle
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innerhalb eines Stapels regelmafig nicht mdglich, da
beispielsweise der Durchmesser eines Thermoele-
mentes viel zu grof} ist, um dieses etwa zwischen
den Zellen in den Stack einzufiihren. Auch wirde
hierdurch die Verbindung und Abdichtung zwischen
den Zellen gestort.

[0009] An dieser Stelle sei darauf hingewiesen,
dass im Kontext dieser Erfindungsbeschreibung
und der Patentanspruche fur den Begriff Impedanz-
spektroskopie zur sprachlichen Vereinfachung auch
das Kirzel EIS gebraucht wird. In Bezug auf einen
Stack als Ganzes und die dabei fir mehrere Zellen
des Stacks gleichzeitig erfolgende Impedanzspektro-
skopie handelt es sich dabei um eine mehrkanalige
EIS, auch wenn dies im Einzelnen nicht ausdriicklich
angegeben sein sollte.

[0010] Zur Erreichung einer moglichst geringen
Degradation in den zum dem Stack zusammenge-
fugten Hochtemperaturzellen wird gemall dem vor-
geschlagenen Verfahren bei der wahrend des
Betriebs erfolgenden Temperierung des Stacks die
Heizleistung flr die einzelnen, in der Stapelrichtung
des Stacks aufeinanderfolgenden Heizzonen des
Ofens voneinander unabhangig temperaturgefihrt
geregelt. Die Regelung der Heizleistung fir die ein-
zelnen Heizzonen erfolgt hierbei im Hinblick auf die
Einhaltung einer maximalen Zellentemperatur sowie
eines maximalen Temperaturgradienten in der Sta-
pelrichtung des Stacks, also in aufsteigender oder
absteigender Richtung innerhalb des Stapels, res-
pektive quer zu den groflen aneinanderliegenden
Oberflachen einander benachbarter Zellen. Sie
erfolgt entsprechend einer durch eine Steuereinrich-
tung des Ofens verarbeiteten Regelfunktion. In diese
Regelfunktion werden fir den Bereich einer jeweili-
gen Heizzone jeweils aktuell berechnete Werte fir
Zellentemperaturen und Temperaturgradienten als
Ist-GrofRen einbezogen.

[0011] Soweit vorstehend und im Patentanspruch 1
von einem Messzyklus bei der sich wiederholenden
Impedanzmessung gesprochen wird, begriindet sich
dies dadurch, dass die Impedanz der Zellen mittels
EIS innerhalb eines Zyklus bei einer Mehrzahl von
Frequenzen des sie dabei anregenden Signals
gemessen wird. Hierbei wird ein Spektrum von nied-
rigen Frequenzen (LF) bis zu als Hochfrequenz (HF)
anzusehenden Frequenzen oder auch umgekehrt
durchlaufen.

[0012] Bei dem vorgeschlagenen Verfahren macht
man es sich zunutze, dass die fir eine SOxC mittels
EIS gemessene Impedanz temperaturabhangig ist.
das heilt im Umkehrschluss, dass es moglich ist,
ausgehend von der fiir eine SOxC aktuell gemesse-
nen Impedanz auf deren aktuelle Temperatur zu
schlieRen, wobei es sich hierbei streng genommen
um eine mittlere Temperatur der jeweiligen Zelle(n)
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handelt und insoweit von einer anndhernd harmoni-
schen Temperaturverteilung innerhalb einer jeweili-
gen Zelle ausgegangen wird, das heil3t ein innerhalb
der Zelle quer zur Stapelrichtung des Stacks mdgli-
cherweise bestehender Temperaturgradient ver-
nachlassigbar ist.

[0013] Die Impedanz von Zellen kann dabei wahl-
weise durch Aufprédgen eines Stroms und Messen
der Spannung oder durch Anlegen einer Spannung
und Messen des Stroms durch die Zelle(n) bestimmt
werden. Welche dieser beiden Madglichkeiten
gewahlt wird, ist fir die Durchfiihrung des Verfahrens
irrelevant. Ungeachtet dessen sei an dieser Stelle
ferner darauf hingewiesen, dass sich das Verfahren
auch im Zusammenhang mit der Fertigung von
Stacks der vorgenannten Art anwenden lasst, nam-
lich insbesondere im Zusammenhang mit dem Flige-
prozess, bei dem die Ubereinander gestapelten Fest-
oxid-Zellen unter Verwendung eines Glaslots durch
entsprechende Temperierung und Aufschmelzen
des zwischen den Zellen befindlichen Glaslots
sowie unter Druckeinwirkung zu dem Stack zusam-
mengefligt werden. Hierbei kann beim Aufheizen der
Anordnung aus Zellen und Glaslot die daflr vorgese-
hene Aufheizkurve, das heil’t der fur das Aufheizen
festgelegte zeitliche Verlauf in den einzelnen Heizzo-
nen eines fur den Flgeprozess verwendeten Ofens
durch eine die jeweils berechneten Zellentemperatu-
ren und die Temperaturgradienten als Ist-GréRen
verwendende Regelfunktion uberlagert werden.

[0014] Grundsatzlich ist es denkbar, bei einem wah-
rend des Betriebs des Stacks ausgefiihrten Mess-
zyklus die Impedanz, bezogen auf die Stapelrichtung
des Stacks, nur fiir einige Bereiche, respektive Zellen
des Stacks zu messen. Um einer sehr prazise Rege-
lung der Heizleistung in den einzelnen Heizzonen zu
ermoglichen, ist es jedoch besser, wiederholt, das
heillt jeweils in einem Messzyklus, die Impedanz
aller Zellen des Stacks zu messen. Sofern hierbei
eine Uber ausreichend viele Messkanale verfiigende
Impedanzmesseinrichtung zum Einsatz gelangt,
kann gegebenenfalls in einem jeweiligen Messzyklus
gleichzeitig die Impedanz aller einzelnen Zellen des
Stacks gemessen werden.

[0015] Eine andere Mdglichkeit, das Temperaturver-
halten aller Zellen des Stacks zu berlicksichtigen,
besteht darin, jeweils mehrere innerhalb des Stacks
einander benachbarte Zellen zu einer Gruppe
zusammenzufassen und einer solchen Gruppe
einen Messkanal einer entsprechenden, mehrkanali-
gen Impedanzmesseinrichtung zuzuordnen, respek-
tive jeweils eine solche Gruppe an einen Messkanal
der Impedanzmesseinrichtung anzukoppeln. In
einem Messzyklus wird dabei gleichzeitig fir alle
gebildeten Zellengruppen die Impedanz gemessen.
Ausgehend von der fiir eine solche Gruppe von Zel-
len in einem Messzyklus gemessenen Impedanz
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wird dabei durch die bereits frGher angesprochene
Steuereinrichtung fur diese Gruppe von Zellen eine
mittlere Zellentemperatur bestimmt, also eine Tem-
peratur, die zum jeweiligen Messzeitpunkt unterstell-
termalien in gleicher Héhe in allen Zellen der inso-
weit betrachteten Zellengruppe besteht. Ferner
werden Temperaturgradienten zwischen allen gebil-
deten, innerhalb des Stacks einander benachbarten
Zellengruppen jeweils als Differenz der mittleren Zel-
lentemperatur der benachbarten Zellengruppen
berechnet. Ungeachtet dessen, welche der beiden
zuvor beschriebenen Mdglichkeiten der Verfahrens-
gestaltung gewahlt wird, sollte (muss aber nicht zwin-
gend) das dafir verwendete System so konfiguriert
werden, dass die GroRe einer Heizzone in der Sta-
pelrichtung des Stacks, das heif3t die Hoéhe der Heiz-
zone und die GréRe des jeweils mittels eines Kanals
der Impedanzmesseinrichtung gemonitorten
Bereichs des Stacks (Hohe einer Zelle oder einer
Zellengruppe) an einander angeglichen sind.

[0016] Auch was die zeitliche Aufeinanderfolge der
einzelnen Messzyklen anbelangt sind unterschiedli-
che Ausgestaltungen des Verfahrens denkbar. Im
Hinblick auf eine mdglichst prazise Regelung ist es
dabei zu bevorzugen, wenn sich an einen Messzyk-
lus, das heil’t nach dem Erreichen der niedrigsten
oder der hdchsten Frequenz des bei der EIS inner-
halb eines Messzyklus jeweils durchlaufenen Fre-
quenzspektrums, unmittelbar der nachste Messzyk-
lus anschlieRt. Denkbar ist es aber auch, die
einzelnen Messzyklen im Abstand einiger Sekunden
oder weniger Minuten auszuflihren. Das insoweit
unter zeitlichen Gesichtspunkten zu wahlende Ver-
fahrensregime ist dabei sicherlich abhangig von der
jeweiligen Art, respektive Beschaffenheit der zu dem
Stack zusammengefiihrten SOxC und von der an die
Prazision der Regelung der Heizleistung fiir die ein-
zelnen Heizkreise zu stellenden Anforderungen.

[0017] Sofern an die Regelung sehr hohe Anforde-
rungen zu stellen sind, insbesondere auch im Hin-
blick auf deren Dynamik, das heif3t auf eine méglichst
schnelle Regelantwort, kann das Verfahren noch
dadurch weitergebildet sein, dass die flr die Zellen-
temperatur und die Temperaturgradienten jeweils
ermittelten Werte zusatzlich fir eine Regelfunktion
verwendet werden, nach welcher durch die Steuer-
einrichtung des Ofens die Temperatur mindestens
eines sich in der Stapelrichtung entlang des Stacks
erstreckenden Kihlrohres mit einer Mehrzahl von
Auslassen geregelt wird. Im Wechselspiel zwischen
der Regelung der Temperatur in dem Kihlrohr einer-
seits und der Heizleistung fiir die Heizzonen anderer-
seits kann hierdurch sehr schnell auf sich andernde
Temperaturverhaltnisse in dem Stack reagiert wer-
den, was insbesondere im Hinblick auf die Sicher-
stellung eines 5 K bis 10 K nicht Uberschreitenden
Temperaturgradienten innerhalb des Stacks sehr
glinstig ist.
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[0018] Eine zusétzliche Dynamik der Regelung
kann aullerdem noch dadurch erreicht werden,
dass die jeweils aktuell berechneten Zellentempera-
tur als Ist-Wert fur eine Regelfunktion verwendet
wird, nach welcher durch eine Steuereinrichtung der
durch einen Stack von Elektrolyseurzellen SOEC
flieRende Strom oder eine an einem Stack von
Brennstoffzellen SOFC betriebene Last geregelt
wird.

[0019] Gemall den vorstehenden Ausfiihrungen
umfasst ein die Aufgabe l6sendes, zur Durchflhrung
des Verfahrens geeignetes System fiir den Betrieb
eines aus als Hochtemperaturzellen ausgebildeten
Festoxid-Zellen SOxC zusammengefigten Stacks,
einen Ofen und den wahrend seines Betriebs tempe-
rierten, sich dazu in dem Ofen befindenden Stack
aus Zellen, das heit aus SOxC. Hierbei weist der
Ofen mehrere in der Stapelrichtung des sich in ihm
befindenden Stacks aufeinanderfolgende Heizzonen
und eine Steuereinrichtung auf. Jede der Heizzonen
des Ofens wird durch ein oder mehrere diese Heiz-
zone temperierende Heizelemente ausgebildet.

[0020] Das System ist weiterhin mit einer Einrich-
tung zur Impedanzspektroskopie EIS, namlich mit
einer mehrere Messkanale aufweisenden Impedanz-
messeinrichtung ausgestattet. Innerhalb des Sys-
tems sind mehrere der Messkanale der vorgenann-
ten Impedanzmesseinrichtung wahrend des Betriebs
des Stacks mit Zellen des Stacks verbunden. Dabei
ist jeweils einer dieser Messkanale der Impedanz-
messeinrichtung entweder mit jeweils einer einzel-
nen Zelle des Stacks oder mit einer durch einander
benachbarte Zellen des Stacks gebildeten Gruppe
von Zellen gekoppelt.

[0021] Die Steuereinrichtung des Systems ist dazu
ausgebildet ist, wahrend des Betriebs des Stacks

- die mehrkanalige Impedanzmesseinrichtung
dazu anzusteuern, in einem sich standig wieder-
holenden Messzyklus die Impedanz von Zellen
oder von Gruppen einander benachbarter Zel-
len (Zellengruppen) des Stacks zu messen,

- aus den Messwerten der Impedanzmessein-
richtung, jeweils damit korrelierende, in den Zel-
len oder Zellengruppen herrschende Zellentem-
peraturen sowie Temperaturgradienten
zwischen benachbarten Zellen oder Zellengrup-
pen zu berechnen,

- in den Heizzonen des Ofens die Heizleistung
voneinander unabhangig temperaturgefiihrt im
Hinblick auf die Einhaltung einer maximalen Zel-
lentemperatur sowie eines maximalen Tempera-
turgradienten in der Stapelrichtung des Stacks
nach einer dafiir in der Steuereinrichtung hinter-
legten Regelfunktion zu regeln, in welche die
jeweils far Zellentemperaturen und Temperatur-
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gradienten berechneten Werte als Ist-GroRRen
eingehen.

[0022] Entsprechend einer mdglichen Ausbildungs-
form des Systems kann der Ofen zudem mit mindes-
tens einem Kuhlrohr, vorzugsweise mehreren sich in
der Stapelrichtung entlang des Stacks erstreckenden
Kuhlrohren ausgestattet sein. Wie zum Verfahren
dargestellt, ist in diesem Falle die Steuereinrichtung
des Ofens aufllerdem dazu ausgebildet, auch die
Temperatur in dem mindestens einen Kuihlrohr nach
einer Regelfunktion zu regeln, in welche die jeweils
fur Zellentemperaturen und Temperaturgradienten
berechneten Werte ebenfalls als Ist-GréRen einge-
hen. Hierdurch ist es mdglich, die durch die Rege-
lung der Heizleistung in den Heizzonen jeweils
gewtlnschte Temperaturveranderung, durch das
Kahlrohr dynamisch unterstitzt, schneller zu bewir-
ken.

[0023] Das System kann aulerdem mit einer
Steuereinrichtung ausgestattet sein, welche im
Falle seiner Auslegung fir einen Betrieb eines
Stacks aus Elektrolyseurzellen SOEC einen durch
den Stack flieRenden Strom oder im Falle seiner
Auslegung fiir den Betrieb eines Stacks aus Brenn-
stoffzellen SOFC eine an dem Stack betriebene Last
regelt. Auch hierbei erfolgt die Regelung jeweils nach
einer Regelfunktion, in welche die auf der Basis der
Messwerte der mehrkanaligen Impedanzmessein-
richtung errechneten Zellentemperaturen und Tem-
peraturgradienten als Ist-Grofien einflief3en.

[0024] Bei der zuletzt beschriebenen Ausbildungs-
form sind die Steuereinrichtung zur Regelung der
Heizleistung in den Heizzonen des Ofens und gege-
benenfalls zur Reglung der Temperatur in mindes-
tens einem Kuhlrohr sowie die zur Regelung eines
Stroms durch den Stack oder einer Last an dem
Stack vorgesehene Steuereinrichtung vorzugsweise
in Form einer gemeinsamen Steuereinrichtung aus-
gebildet.

[0025] Anhand von Zeichnungen sollen nachfolgend
ein Ausfihrungsbeispiel fiir die Erfindung gegeben
und nochmals einige Aspekte erldutert werden. Die
Zeichnungen zeigen im Einzelnen:

Fig. 1: die schematische Darstellung einer még-
lichen Ausbildungsform des erfindungsgema-
Ren Systems,

Fig. 2: ein Schema fir den Anschluss der Mess-
kanale einer mehrkanaligen Impedanzmessein-
richtung an die Zellen des Stacks bei dem Sys-
tem gemal Fig. 1

Fig. 3: beispielhaft die Impedanz einer SOxC-
Zelle als Funktion der Temperatur,
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Fig. 4: einen moglichen Verlauf fur die Zellen-
Impedanzen innerhalb eines Stacks bei einer
bestimmten Betriebstemperatur,

Fig. 5: die aus dem Impedanzverlauf gemaf
Fig. 4 berechnete Temperaturverteilung in der
Stapelrichtung des Stacks.

[0026] Die Fig. 1 zeigt beispielhaft in einer schema-
tischen Darstellung eine mogliche Ausbildungsform
eines erfindungsgemalen Systems zum Betrieb
eines aus Hochtemperatur-Festoxid-Zellen SOxC
24, 25, ... 2, bestehenden Stacks 1. Wesentliche Ele-
mente dieses Systems sind demnach ein mehrere
Heizzonen aufweisender 44, 45, ... 4, Ofen 3 und
der sich wahrend seines Betriebs in dem Ofen 3
befindende, durch entsprechende Ansteuerung von
Heizelementen der Heizzonen temperierte Stack 1,
in welchem bei dem gezeigten Beispiel zehn Zellen,
respektive zehn Hochtemperatur-SOxC 24, 2, ... 2,,,
miteinander verbunden sind. Auf der Oberseite und
auf der dem Boden des Ofens 3 zugewandten Unter-
seite wird der Stack 1 durch jeweils eine (schraffiert
gezeichnete) Endplatte begrenzt. Eine ebenfalls zu
dem System gehdrendes mehrkanalige Impedanz-
messeinrichtung sowie die mindestens eine Steuer-
einrichtung, welche die Regelkreise zur Regelung
der Heizleistung die Heizzonen 44, 4., ... 4, ausbild-
ender Heizelemente steuert ist in der Zeichnung
nicht dargestellt.

[0027] Wie aus der Abbildung ersichtlich, sind die
einzelnen Heizzonen 44, 4,, ... 4,, des Ofens 3 in
der Stapelrichtung des darin befindlichen Stacks 1
aufeinanderfolgend ausgebildet, namlich jeweils
durch ein oder mehrere Heizelemente. Wahrend
des Betriebs sind die Zellen des Stacks 1, das heil3t
in dem gezeigten jede einzelne Zelle, jeweils mit
einem Kanal 54, 5, ... 5, einer mehrkanaligen (selbst
nicht dargestellten Impedanzmesseinrichtung zur
Impedanzspektroskopie EIS gekoppelt, was in der
insoweit mit der Fig. 1 zusammenzudenkenden
Fig. 2 dargestellt ist. Jede der Hochtemperaturzellen
(Zellen 1 bis 10) ist jeweils mit einem Kanal 54, 5, ...
5, der mehrkanaligen Impedanzmesseinrichtung
gekoppelt. Das heil’t, ausgehend von der Stack-
Oberseite sind eine erste, unmittelbar angrenzend
zur oberen, schraffiert gezeichneten Endplatte ange-
ordnete SOxC 24 (Zellennummer 1) mit einem Kanal
A und eine untere SOxC 24 (Zellennummer 10) mit
einem Kanal J der Impedanzmesseinrichtung gekop-
pelt.

[0028] Mit Hilfe der mehrkanaligen Impedanzmes-
seinrichtung werden die sich in dem Stack 1 wahrend
seines im Ofen 3 erfolgenden Betriebs einstellenden
Temperaturverhaltnisse gemonitort, indem, wie
bereits bei der Erlauterung des Verfahrens ausge-
fuhrt, in einem sich wiederholenden Messzyklus fir
jede mit einem Messkanal (Kanale 54, 5, ... 5,) die-
ser Impedanzmesseinrichtung gekoppelte Zelle
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SOxC 24, 2,, ... 2,,des Stacks 1 jeweils die Impedanz
mittels Impedanzspektroskopie EIS gemessen wird.
Aus der jeweils gemessenen Impedanz kann die
damit korrelierende Zellentemperatur der jeweiligen
Zelle berechnet werden, wobei sich durch die fort-
wahrende Wiederholung der Messung und des
Berechnungsvorgangs fiir die Impedanz und damit
fur die Zellentemperatur ein zeitlicher Verlauf ergibt.

[0029] Aus den zwischen benachbarten Zellen
SOxC 24, 25, ... 2, bestehenden Differenzen der Zel-
lentemperaturen kdnnen zudem in der Stapelrich-
tung des Stacks 1 jeweils Temperaturgradienten
ermittelt werden. Auf der Basis der wahrend des
Betriebs jeweils ermittelten Zellentemperaturen und
Temperaturgradienten wird die Heizleistung in den
einzelnen Heizzonen 44, 45, ... 4,, des Ofens 3 zur
Einhaltung einer maximalen Temperatur und eines
maximalen Temperaturgradienten im Stack 1 ent-
sprechend einer Regelfunktion geregelt, in welche
die jeweils aktuell berechneten Messwerte als Ist-
GroRen einflieBen. Ein insoweit mdglicher Zusam-
menhang zwischen einem Impedanzverlauf und
einem Temperaturverlauf innerhalb des Stacks 1,
welcher insbesondere von der Art der zum Stack 1
verbundenen Zellen, von deren Geometrie und von
der Geometrie des Stacks 1 abhangt, ist beispielhaft
durch die Fig. 4 und 5 dargestellt, wobei in der Fig. 4,
wie aus der Fig. 5 ersichtlich, eine Zellengruppe
(Stack group) einer einzelnen Zelle SOxC 24, 2, ...
2, entspricht. Korrespondierend mit der Fig. 1
umfasst der Stack 1, auf den sich die in der Fig. 4
(Impedanzverlauf) und in der Fig. 5 (Temperaturver-
lauf) gezeigten Verlaufe beziehen, zehn zwischen
Endplatten angeordnete = Hochtemperaturzellen
SOxC, welche beispielsweise beginnend mit der
oberen Zelle aufsteigend von 1 bis 10 durchnumme-
riert sind.

[0030] Die Fig. 3 zeigt beispielhaft einen moglichen
grundsatzlichen funktionellen Zusammenhang zwi-
schen Impedanz und Temperatur einer SOxC 24,
25, ... 2, Wobei die Impedanz in dem dazu wiederge-
gebenen Diagramm flachenbezogen dargestellt ist,
es sich also gewissermalien, bezogen auf die
betrachtete Zelle, um eine Querschnittsimpedanz
handelt. Die Impedanz ist hierbei in dem Diagramm,
wie im Ubrigen ebenso in der Fig. 4, als auf eine Fl&-
cheneinheit (pro cm?2) bezogener Wechselstromwi-
derstand, also als ein Querschnitts-(Wechselstrom-)
Widerstand dargestellt.

Patentanspriiche

1. Verfahren zum Betrieb eines aus als Hoch-
temperaturzellen ausgebildeten Festoxid-Zellen
SOxC (24, 25, ... 2,) zusammengefugten Stacks
(1), bei welchem der Stack (1) in einem Ofen (3)
mit mehreren, jeweils mindestens ein Heizelement
aufweisenden Heizzonen (44, 45, ... 4,,) unter Tem-
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peratureinwirkung betrieben wird, dadurch gekenn-
zeichnet, dass wahrend des Betriebs des Stacks (1)
ein Monitoring der Temperaturverhéltnisse in dem
Stack (1) erfolgt, indem in einem sich standig wie-
derholenden Messzyklus mithilfe einer mehrkanali-
gen Impedanzspektroskopie EIS jeweils die Impe-
danz von Zellen, ndmlich von SOxC (24, 25, ... 2,)
des Stacks (1), gemessen wird und hieraus durch
eine Steuereinrichtung des Ofens (3) damit korrelie-
rende, in den Zellen jeweils herrschende Zellentem-
peraturen sowie Temperaturgradienten zwischen
benachbarten Zellen berechnet werden und dass
bei der wahrend des Betriebs erfolgenden Tempe-
rierung des Stacks (1) fUr die einzelnen, in der Sta-
pelrichtung des Stacks (1) aufeinanderfolgenden
Heizzonen (44, 45, ... 4,,) des Ofens (3) die Heizleis-
tung voneinander unabhangig temperaturgefuhrt im
Hinblick auf die Einhaltung einer maximalen Zellen-
temperatur sowie eines maximalen Temperaturgra-
dienten in der Stapelrichtung des Stacks (1) geregelt
wird entsprechend einer durch die Steuereinrichtung
verarbeiteten Regelfunktion, in welche fir den
Bereich einer jeweiligen Heizzone jeweils aktuell
berechnete Werte fir Zellentemperaturen und Tem-
peraturgradienten als Ist-Grolen einbezogen wer-
den.

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch
gekennzeichnet, dass mittels der EIS wiederholt
fur alle Zellen SOxC (24, 25, ... 2,) des Stacks (1)
die Impedanz gemessen wird, wobei entweder die
Impedanz fir jede einzelne Zelle gemessen und
daraus die Zellentemperatur der einzelnen Zellen
sowie Temperaturgradienten zwischen allen einan-
der in dem Stack (1) benachbarten Zellen SOxC
(24, 25, ... 2,)) als Differenz zwischen ihren Zellen-
temperaturen bestimmt werden oder die Impedanz
fir jeweils mehrere, aus einander in dem Stack
jeweils benachbarten Zellen SOxC (24, 25, ... 24)
gebildete Gruppen gemessen und daraus jeweils
fir jede der in dem Stack (1) gebildeten Gruppen
eine mittlere Zellentemperatur sowie Temperatur-
gradienten zwischen allen einander benachbarten
Gruppen von Zellen als Differenz zwischen den mitt-
leren Zellentemperaturen der Gruppen bestimmt
werden.

3. \Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, dadurch
gekennzeichnet, dass sich an einen Messzyklus,
bei welchem die Impedanz der Zellen gemessen
wird und hieraus Zellentemperaturen und Zellengra-
dienten berechnet werden unmittelbar ein weiterer
Messzyklus anschlief3t.

4. \Verfahren nach einem der Ansprliche 1 bis 3,
dadurch gekennzeichnet, dass die jeweils aktuell
berechnete Zellentemperatur und der jeweils aktuell
berechnete Temperaturgradient auflerdem als Ist-
Werte flir eine Regelfunktion verwendet werden
nach welcher durch die Steuereinrichtung des
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Ofens (3) die Temperatur mindestens eines sich in
der Stapelrichtung entlang des Stacks(1) erstreck-
enden Kihlrohres (6) geregelt wird.

5. Verfahren nach Anspruch 1 bis 4, dadurch
gekennzeichnet, dass die jeweils aktuell berechne-
ten Zellentemperaturen als Ist-Werte flir eine Regel-
funktion verwendet werden nach welcher durch eine
Steuereinrichtung der durch einen Stack (1) aus
Elektrolyseurzellen SOEC flieRende Strom oder
eine an einem Stack (1) von Brennstoffzellen
SOFC betriebene Last geregelt wird.

6. System flr den Betrieb eines aus als Hoch-
temperaturzellen ausgebildeten Festoxid-Zellen
SOxC (24, 25, ... 2,) zusammengefligten Stacks
(1), mit einem mehrere, jeweils durch mindestens
ein Heizelement ausgebildete Heizzonen (44, 4., ...
4.) sowie eine Steuereinrichtung aufweisenden
Ofen (3) und mit einem wahrend seines Betriebs
temperierten, sich dazu in dem Ofen (3) befinden-
den Stack(1) aus Zellen, das heif’t aus SOxC (24,
25, ... 2,), dadurch gekennzeichnet, dass das Sys-
tem mit einer mehrere Messkanale (54, 5, ... 5,,) zur
Impedanzspektroskopie EIS aufweisenden Impe-
danzmesseinrichtung ausgestattet ist, wobei mit
dem Stack (1) wahrend seines Betriebs mehrere
der Messkanale (54, 5, ... 5,) der Impedanzmes-
seinrichtung verbunden sind, indem jeweils einer
dieser Messkanale (51, 55, ... 5,) entweder mit
jeweils einer einzelnen Zelle SOxC (24, 25, ... 2,)
des Stacks (1) oder jeweils einer dieser Messkanale
(51, 52, ... 5,) mit einer durch einander benachbarte
Zellen SOxC (24, 2o, ... 2,) des Stacks (1) gebildeten
Zellengruppe gekoppelt ist, und dass die Steuerein-
richtung dazu ausgebildet ist, wahrend des Betriebs
des Stacks
- die Impedanzmesseinrichtung dazu anzusteuern,
in einem sich standig wiederholenden Messzyklus
die Impedanz von Zellen oder Zellengruppen, nam-
lich Gruppen einander benachbarter Zellen SOxC
(24, 22, ... 2,), des Stacks (1) zu messen,

- aus den Messwerten der Impedanzmesseinrich-
tung, jeweils damit korrelierende, in den Zellen
oder Zellengruppen herrschende Zellentemperatu-
ren sowie Temperaturgradienten zwischen benach-
barten Zellen oder Zellengruppen zu berechnen,

- in den Heizzonen (44, 4,, ... 4,) des Ofens (3) die
Heizleistung voneinander unabhangig temperatur-
gefuhrt im Hinblick auf die Einhaltung einer maxima-
len Zellentemperatur sowie eines maximalen Tem-
peraturgradienten in der Stapelrichtung des Stacks
(1) nach einer daflr in der Steuereinrichtung hinter-
legten Regelfunktion zu regeln, in welche die jeweils
fur Zellentemperaturen und Temperaturgradienten
berechneten Werte als Ist-Grof3en eingehen.

7. System nach Anspruch 6, dadurch gekenn-
zeichnet, dass in dem Ofen (3) zusatzlich mindes-
tens ein sich in der Stapelrichtung entlang erstre-
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ckendes Kihlrohr (6) angeordnet ist und die
Steuereinrichtung aulRerdem dazu ausgebildet ist
die Temperatur in diesem mindestens einen Kihl-
rohr (6) nach einer dafir in der Steuereinrichtung
hinterlegten Regelfunktion zu regeln, in welche die
jeweils fur Zellentemperaturen und Temperaturgra-
dienten berechneten Werte als Ist-Grof3en einge-
hen.

8. System nach Anspruch 6 oder 7, wobei der
Stack (1) aus Elektrolyseurzellen SOEC besteht,
dadurch gekennzeichnet, dass das System eine
Steuereinrichtung umfasst, welche dazu ausgebildet
ist, den beim Betrieb des Stacks (1) durch ihn flieR-
enden Strom nach einer dafir in der Steuereinrich-
tung hinterlegten Regelfunktion zu regeln, in welche
die jeweils fur Zellentemperaturen und Temperatur-
gradienten berechneten Werte als Ist-GréR3en einge-
hen.

9. System nach Anspruch 6 oder 7, wobei der
Stack (1) aus Brennstoffzellen SOFC besteht,
dadurch gekennzeichnet, dass das System eine
Steuereinrichtung umfasst, welche dazu ausgebildet
ist, beim Betrieb des Stacks (1) eine an ihm betrie-
bene Last nach einer dafir in der Steuereinrichtung
hinterlegten Regelfunktion zu regeln, in welche die
jeweils fur Zellentemperaturen und Temperaturgra-
dienten berechneten Werte als Ist-Grof3en einge-
hen.

10. System nach Anspruch 8 oder 9, dadurch
gekennzeichnet, dass die zur Regelung der Heiz-
leistung in den Heizzonen (44, 4, ... 4,) des Ofens
(3) ausgebildete Steuereinrichtung und die zur
Regelung des Stromes durch einen Stack (1) aus
SOEC oder zur Reglung einer an einem Stack (1)
aus SOFC betriebenen Last ausgebildete Steuerein-
richtung durch eine gemeinsame Steuereinrichtung
realisiert sind.

Es folgen 5 Seiten Zeichnungen
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