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1 Zusammenfassung
1.1 Problemstellung

In der vorliegenden Machbarkeitsstudie wird ein Mobilitdtskonzept vorgestellt und bewertet,
welches einen (lokal) emissionsfreien Fahrzeugantrieb auf Basis einer PEM'-Brennstoffzelle
bei Nutzung von CNG? als fossilen Kraftstoff erméglicht. Im Brennstoffzellensystem wird aus
dem Kraftstoff CNG zunédchst Wasserstoff erzeugt welcher dann in elektrische Antriebsenergie
umgewandelt wird, mit der dann ein elektrischer Fahrzeugantrieb versorgt wird. Die Emis-
sionsfreiheit wird dabei erreicht, indem das in dem Brennstoffzellensystem aus CNG gebildete
Kohlendioxid (CO,) zunachst systemintern abgeschieden und dann in einem Gas-Doppel-
kammertank gesammelt wird. Der Doppelkammertank dient also sowohl zur Speicherung
CNG-Kraftstoffes als auch als Speichertank fir das Abgas-CO.. Beides liegt gasférmig auf
einen Druckniveau von ca. 200 bar vor. Da pro Liter an verbrauchtem CNG in erster Naherung
das gleiche Volumen an CO, entsteht, kann zur Trennung der beiden Gasrdume eine einfache
gasdichte und flexible Membran verwendet werden.

Bei der Betankung des Fahrzeugs mit CNG wird das CO, dann aus dem Doppelkammertank
verdrangt, kann an der Tankstelle gesammelt und nachfolgend (iber die Sabatier-Reaktion®
wieder in CNG umgewandelt werden. Dazu ist Wasserstoff (H,) erforderlich, der Gber Elektro-
lyseverfahren aus Wind- oder Photovoltaik (PV)-Strom erzeugt werden kann (siehe Abbildung
1). Letztlich basiert das Verfahren damit auf der Erzeugung von regenerativem Wasserstoff,
welcher dann mit dem CO, aus der Umwandlung im Fahrzeug in neuen Kraftstoff (hier: CNG
bzw. Methan, CH,4) konvertiert wird.

Sabatier-Reaktion \
COy + 4Hp -> CHy + 2Hp0 [
" d

PEM-Brennstoffzellen-
> System

- —
AN
— - f
Abbildung 1: Systemkonzept fiir CO.-freie Mobilitdt mit CNG (hier: CH,)-betriebenen
Brennstoffzellen-Fahrzeugen

Luft

N->/0,/H50
2" 22772
-

' PEM: Polymer Elektrolyt Membran, auch: Proton Exchange Membrane

2 CNG: Compressed Natural Gas, auf ca. 200 bar verdichtetes Erdgas bzw. CH,4, das auch als Kraftstoff
dient

3COZ+4H29 CH4+2H20
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Zur Bewertung des Konzeptes wurden grundlegende verfahrenstechnische Analysen zu dem
im Fahrzeug befindlichen Brennstoffzellensystem und bezlglich der Randbedingungen der
CH,-Synthese bzw. des Gesamtkonzeptes durchgefihrt.

1.2 Wesentliche Ergebnisse und (mégliche) Anwendungen

Die folgenden Ergebnisse wurden erreicht:

- Die theoretische Machbarkeit des PEM-Brennstoffzellensystems
o mit CNG als Kraftstoff und
o mitintegrierter CO,-Abscheidung
wurde anhand detaillierter Simulationen nachgewiesen.

- Abwéarme aus dem Brennstoffzellensystem kann weitgehend intern genutzt werden,
was sich positiv auf den Systemwirkungsgrad auswirki.

- Alle Komponenten des Brennstoffzellensystems koénnen bei dem vorgeschlagenen
Konzept innerhalb eines fur sie geeigneten Temperaturbereiches betrieben werden.

- Die wesentlichen Kernkomponenten des PEM-Brennstoffzellensystems sind bereits
kommerziell erhaltlich.

- Der elektrische Wirkungsgrad des konzipierten Brennstoffzellensystems betragt 34,4 %
(brutto) bzw. 31,9 % (netto).

- Fir die Methansynthese wurden finf Szenarien (Tankstelle im lI&ndlichen Raum, Tank-
stelle im stadtischen Bereich, Kommunaler Fuhrpark, Regionaler Verkehrsbetrieb,
Uberregionaler Verkehrsbetrieb in GroBstadt) definiert und analysiert.

- Je nach Szenario liegen die Jahresenergiebedarfsmenge (Strom) zwischen 41 MWh
und 164 GWh).

- Als Elektrolyseverfahren bietet sich aufgrund der guten Mdglichkeit zur Einkopplung
von Abwarme die Hochtemperatur-Wasserdampfelektrolyse an.

- Der energetische Wirkungsgrad der gesamten Prozesskette (Wind-/PV-Power-to-
Wheel) betragt 19 %.

- Prom® erzeugtem CNG/CH, werden zusatzlich 2,44 | Wasser und 27,7 g CO, benétigt.

Méogliche Anwendungen fir das hier vorgestellte Konzept wéaren:

- Mobilitatssektor:
o als Hauptantrieb fir PKW und LKW
o als Reichweitenverlangerung (Range Extender) fir batteriebetriebene
Elektrofahrzeuge
- Dezentrale, mobile Energieversorgungen:
o Verkehrszeichenanlagen (mobile Verkehrsampeln, mobile Sicherungstafeln),
o Geschwindigkeitsiberwachungsanlagen,
o Bodenstromaggregate fur Flugzeuge,
o Wohnmobile.
- Dezentrale, stationéare Energieversorgung
o Bordnetzversorgung auf Bohrinseln (Nutzung des geférderten Erdgases),
o Stromerzeugung fur netzferne Ferienhduser/-Siedlungen oder Campingplatze,
o Stromversorgung von Kommunikationsstationen z. B. Funkmasten.

1.3 Geplante zukiinftige Arbeiten

Aufgrund der positiven Ergebnisse der Studie in Hinblick auf die generelle Machbarkeit ist sei-
tens der Projektpartner geplant, ein geférdertes Forschungsvorhaben durchzufiihren, in dem
das hier vorgestellte Konzept mit Hilfe eines Funktionsmusters in die Realitdt umgesetzt wer-
den soll. Dabei soll der Fokus zunachst auf dem PEM-Brennstoffzellensystem (ohne Doppel-
tank und Verdichter-/Expanderstufe) liegen. Zurzeit wird ein entsprechender Antrag von den
Projektpartnern vorbereitet.
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2 Ausgangslage, Zielsetzung und Vorgehensweise

Grundsétzlich sind alle Teilprozesse, die im vorliegenden Konzept eingesetzt werden sollen
(PEM-Brennstoffzellensystem, CNG-Fahrzeug- und Tanktechnik, Elektrolyse, Methanisierung)
bekannt und zum GroBteil soweit entwickelt, dass zumindest Demonstrationsanlagen verflig-
bar sind und betrieben werden. Das Zusammenspiel der einzelnen Prozessstufen und die An-
wendung auf ein Mobilitdtskonzept, wie es im hier vorliegenden Ansatz verfolgt wird, ist aber
weitgehend unbekannt. Vergleichbare Konzepte fir eine CO,-freie Mobilitat sind nicht bekannt,
so dass in dieser Machbarkeitsstudie zundchst grundlegende Betrachtungen zur Machbarkeit
und den technischen Randbedingungen durchzufiihren sind.

Die im Rahmen der Studie durchgeflihrten Arbeiten lassen sich inhaltlich in die zwei Bereiche
~,Analyse des Brennstoffzellensystems” und ,Randbedingungen zur CH,-Synthese und
Gesamtkonzept” einteilen.

Die folgenden Fragestellungen galt es zur ,Analyse des Brennstoffzellensystems* zu
beantworten:

* Welche PEM-Stacks sind flr die Anwendung geeignet?

* Welche verfahrenstechnischen Parameter sind fur die jeweiligen Prozessstufen relevant?

*  Wo finden sich im System Wéarmequellen, wo sind Warmesenken und wie lasst sich eine
optimale Warmeintegration realisieren?

*  Wie kénnen Stoffstrome mdglichst systemintern genutzt werden?

* Wie kann die Betriebsfuhrung fir das Brennstoffzellen-System erfolgen (Start, Betrieb,
Stopp)?

* Welche Anforderungen ergeben sich fur den Gas-Doppeltank?

*  Wie kdénnte ein erstes Funktionsmuster des Brennstoffzellensystems aussehen, welche
Komponenten werden benétigt und woflr sind bereits kommerzielle Bauteile verfligbar?

Fir den zweiten Teil der Studie: ,Randbedingungen zur CH,-Synthese und Gesamtkon-
zept“ waren folgende Fragen relevant:

* Welche verfahrenstechnischen Parameter sind fur die jeweiligen Prozessstufen relevant?

*  Wo finden sich Warmequellen, wo sind Warmesenken und wie lasst sich eine optimale
Warmeintegration realisieren?

* Welche Mengen an Wind- oder PV-Strom sind erforderlich, um ausreichende Mengen an
Wasserstoff herzustellen?

* Welche Effizienzen kdnnen erreicht werden?

* Welche Nutzungsmdglichkeiten ergeben sich fur den Elektrolyse-Sauerstoff?

*  Wie bzw. in welchem AusmaB kann das System Netzdienstleistungen erbringen?

* Lé&sst sich der CO.-Kreislauf vollstandig schlieBen, bzw. mit welchen CO.-Emissionen ist
zu rechnen?

* Welche Standorte sind fur die Elektrolyse und die Synthese geeignet? Kann die CH,-Syn-
these vor Ort an der Tankstelle durchgefiihrt werden oder ist ein zentraler Standort vorteil-
haft? Welche Transportkapazitaten fir das CO, sind in diesem Fall erforderlich?

Auf die Beantwortung dieser Fragen wird im Folgenden detailliert eingegangen.
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3 Durchgefiuhrte Arbeiten und Ergebnisse
3.1 Simulation des Brennstoffzellensystems (AP1)

Abbildung 2 zeigt das Brennstoffzellen-Systemkonzept auf Basis einer PEM, das sich bei der
Analyse verschiedener Verschaltungsvarianten als vorteilhafteste Variante herausgestellt hat.
CNG (im Folgenden vereinfacht als CH, angenommen) wird bei ca. 200 bar aus dem Doppel-
kammertank entnommen und zun&chst mittels zweistufiger Entspannung auf ca. 2 bar ent-
spannt. Im Anschluss wird Wasserdampf zudosiert und das Gemisch dem Reformer zugefuhrt,
in dem eine endotherme chemische Umwandlung der Edukte in Wasserstoff (Hz) und Kohlen-
monoxid (CO) gemé&B Gl. 1 erfolgt. Da die PEM-Brennstoffzelle ausschlieBlich H, elektroche-
misch verstromen kann, ist nachfolgend eine sogenannte Wasser-Gas-Shift-Konversionsstufe
vorgesehen, in der CO mit dem im Reformatgas enthaltenen Wasser zu Kohlendioxid (CO,)
und H, konvertiert wird (Gl. 2).

Steam-Reforming: CH,+H,0—=CO+3H, (Gl. 1)
Shift-Reaktion CO+H,0—CO,+H, (Gl. 2)

In der Shift-Stufe ist eine Ho-Trennmembran integriert, die H, von Wasser, CO, und Restmen-
gen an CO abtrennt. Der reine Wasserstoff gelangt auf die Anodenseite der PEM und wird dort
mit dem kathodenseitig zudosierten Luftsauerstoff elektrochemisch in Strom, Warme sowie
Wasser als Reaktionsprodukt (Gl. 3) umgewandelt.

H-Verstromung H,+0,50,—=H,0 (Gl. 3)

Der nicht in der PEM konvertierte Wasserstoff wird in einem Nachbrenner mit der Katho-
denabluft verbrannt, die dabei frei werdende Warme wird mit dem Brennerabgas (Rauchgas)
zum endothermen Reformer-Reaktor transportiert und dort fir die Beheizung genutzt. An-
schlieBend passiert das Abgas zwei weitere Warmetubertrager, die der Luftvorwérmung fur den
Nachbrenner und der Verdampfung und Uberhitzung des Wassers fiir den Reformer dienen.
Das Restgas (CO,, H,O, Rest-Mengen CO), welches nach der H,-Abtrennung den Membran-
reaktor verlasst, wird in einer ersten Verdichterstufe auf 10 bar komprimiert. Ein Zwischenkih-
ler fuhrt die bei der Kompression erzeugte Warme ab, so dass der Wasseranteil weitgehend
auskondensiert und ein Abgas resultiert, welches naherungsweise vollstandig aus CO, be-
steht. Nach einer weiteren Kompression auf den Tankdruck von 200 bar wird dieses Gas dann
in die zweite Kammer des Doppelkammertanks eingebracht und so der Kohlenstoffkreislauf
geschlossen.

Fir die Simulation der erforderlichen Volumenstréme, der Ein- und Austrittstemperaturen in
den einzelnen Prozessstufen und der zu- bzw. abzufihrenden Wéarmestréme und elektrischen
Leistungen wurde fir das System ein Hochtemperatur (HT)-PEM Stack der Fa. SERENERGY
(Type S45-90) ausgewahlt. Dieser besteht aus 89 Zellen und liefert im Nennbetriebspunkt eine
elektrische Leistung von etwa 1 kW, [1]. Diese Leistungsklasse wurde willklrlich festgelegt,
orientiert sich aber an den aktuell kommerziell verfigbaren PEM-Stacks, die fir die geplante
Umsetzung des Konzeptes in Form eines Demonstrators genutzt werden kénnen.

Eine HT-PEM bietet sich fir das hier betrachtete Konzept an, da einerseits die Betriebstempe-
raturen von ca. 200 C gut fir eine Warmeintegration geeignet ist und die Niedertempera-
tur (NT)-PEM (ca. 80 °C Betriebstemperatur) bereits auf kleinste Mengen an CO im einstelligen
ppm-Bereich sehr empfindlich reagiert.
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Abbildung 2: Verfahrenskonzept des Brennstoffzellensystems mit geschlossenem COx-Kreislauf
Im Folgenden werden die Ergebnisse der Simulationen dargestellt:

Der Volumenstrom an Methan muss ausreichend sein, um den gesamten chemischen Ener-
giebedarf des Systems zu decken. Die Simulation zeigt, dass fur eine elektrische Leistung Py
von 1.016 W ein Methan-Volumenstrom von 5,94 Iy/min erforderlich ist, das entspricht einer
chemischen Eingangsleistung von 2.950 W. Der erforderliche Kathodenluft-Volumenstrom
ergibt sich aus den Anforderungen des HT-PEM-Stacks fur dessen Kihlung. Laut Datenblatt
[1] ist fir den verwendeten S45-90-Stack von SERENRGY ein Sauerstoff-Uberschuss von 1,35
erforderlich. Das entspricht einem Luft-Uberschuss von etwa 6,4. Es ergibt sich daher ein
erforderlicher Kathodenluft-Volumenstrom von ca. 324 Iy/min. Beim Einsatz eines NT-PEM-
Stacks wurde sich aufgrund der h6heren Anforderungen an dessen Kuihlung auch der erforder-
liche Luft-Volumenstrom erhéhen.

Abbildung 3 zeigt die Ergebnisse der Simulationsrechnungen und verdeutlich, an welchen Stel-
len und in welchen Mengen chemische bzw. thermische Energie (rot) oder elektrischer Strom
(schwarz) zu- bzw. abgeflihrt werden muss. Alle angegeben Energiestrdme sind direkt propor-
tional zur elektrischen Leistung des Brennstoffzellenstacks und lassen sich somit einfach auch
auf hdhere Leistungsklassen skalieren.
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Abbildung 3: Energiestréme aus der Simulation des HT-PEM-Brennstoff-
zellensystems mit CO,-Abtrenung

Die frei werdenden Wéarmestrome sollten nach Mdéglichkeit systemintern genutzt werden, um
eine moglichst hohe Gesamteffizienz des Verfahrens zu erreichen. Als wichtigste Warmequelle
wird das Rauchgas des Nachbrenners genutzt, das mit Abstand den gréBten Wé&rmestrom
darstellt. Insgesamt gibt es drei substanzielle Warmesenken, die entsprechenden Stellen sind
in Abbildung 3 rot gestrichelt eingekreist. Diese sind: (1) die Beheizung des endotherm
betriebenen Reformers, (2) die Vorwarmung der Brenner-Zuluft und (3) die Erzeugung von
Prozessdampf fur die Reformierung. Dartiber hinaus wird mit der Warme des Reformates die
CHj-Temperatur nach der ersten Expansionsstufe erhéht (4) sowie die bei der Verdichtung des
CO, anfallenden Warme genutzt, um die CH,-Temperatur vor Eintritt in die erste Expansions-
stufe anzuheben (5). Um das System thermisch stabil zu betreiben mlssen zuséatzliche War-
mestrébme aus dem System abgefihrt werden missen (orangene Pfeile Uber die
Bilanzgrenze).

Far die Wéarmenutzung ist nicht nur der Betrag der frei werdenden bzw. bendétigten Warme-
mengen relevant, sondern auch das Temperaturniveau, bei dem die jeweiligen Warmemengen
frei bzw. bendtigt werden. Ebenfalls untersucht wurde die Frage nach den Betriebsdriicken.
In Abbildung 4 sind die jeweiligen Temperaturen der Gasstrome und Komponenten sowie die
Druckbereiche dargestellt.

Es ist ersichtlich, dass im System keine zu hohen Bauteiltemperaturen auftreten und alle
Komponenten in einem fir sie geeigneten Temperaturbereich arbeiten. Bezlglich der Be-
triebsdrlicke ist anzumerken, dass aus verfahrenstechnischer Sicht ein méglichst hoher Druck
nach der zweiten CHs-Entspannungsstufe wunschenswert wére, da in diesem Fall fur die
nachfolgende H,-Abtrennung ein hoher Differenzdruck anliegt und so die erforderliche Mem-
branflache gering gehalten werden kann. Bei héheren Betriebsdricken muss allerdings auch
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die Druckfestigkeit des Reformers ausreichend sein. Hier gilt es in Absprache mit den Herstel-
lern den optimalen Entspannungsdruck zu finden.
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Abbildung 4: Temperaturen und Betriebsdriicke aus der Simulation des
HT-PEM-Brennstoffzellensystems mit CO.-Abtrenung

Fir die detaillierte Analyse der warmetechnischen Verschaltung wurde eine sog. Pinch-Ana-
lyse durchgefiihrt. Dabei wird der Prozess in Form von Warmestromen in den Koordinaten
Warmeleistung (W) und Temperatur (°C) dargestellt. Damit die Wé&rmeintegration technisch
machbar ist durfen sich bei dieser Auftragung die Linien der Warmesenke(n) und die der War-
mequelle(n) nicht schneiden. Ein Schnittpunkt wirde bedeuten, dass warmeabgebendes und
warmeaufnehmendes Medium die gleiche Temperatur haben und aufgrund des fehlenden
Temperaturgradienten keine Warmeubertragung moglich ist. Das Ergebnis der Pinch-Analyse
ist in Abbildung 5 dargestellt.
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Abbildung 5: Ergebnis der Pinch-Analyse fiir die Warmequellen und -senken
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Aus Abbildung 5 erkennt man, dass die Warme des Brennerabgases (Quelle) vollsténdig im
System genutzt werden kann, da die entsprechende Kurve immer oberhalb die Kurven fur die
Warmesenken verlauft. Der ,gezackte” Verlauf fur das Reformatgas ist auf das komplexe Si-
mulationsmodell fir den Reformer zurlckzuflhren, der als 7-stufiger Reaktor modelliert wurde.
Jede Stufe besteht dabei aus zwei Teilschritten: Im ersten Schritt erfolgt die Warmezufuhr, im
zweiten Schritt wird die endotherme Reformieraktion abgebildet.

Betrachtet man die Energiebilanz Uber die Systemgrenze ergeben sich folgende Energie-
strome auf der Eingangs- bzw. Ausgangsseite (Tabelle 1). Es ergibt sich eine im Rahmen der
Rechengenauigkeit zu vernachlassigbare Abweichung von 3 W.

Tabelle 1: Energiebilanz des PEM-Brennstoffzellensystems

Energiestrom Eingang Ausgang
CH,4 aus Doppelkammertank 2.950 W

CO in Doppelkammertank 76 W
Wasser-Kondensat 9 W
Gaskuiihlung vor Shift-Stufe 139 W
Kuhlung Shift-Stufe 38 W
CO-Kuhlung vor Verdichter 35W
H,-Kihlung vor HT-PEM 56 W

El. Leistung HT-PEM 1.016 W
Uberschuss H,O-Verdampfer 384 W
Restwéarme Abgas 1.104 W
Summe 2.950 W 2.947 W

Anhand der berechneten Werte lasst sich fir das Brennstoffzellensystem der elektrische Ge-
samtwirkungsgrad (brutto) entsprechend Gl. 4 bestimmen:

_ Ppew 1.016W

_ _ - 0,344 Gl. 4
nel,System,brutto Pc hem.CH, 2950 W ( )

Der Brutto-Systemwirkungsgrad von 34,4 % entspricht den Werten, die fir PEM-Systeme
zu erwarten sind. Trotz der vergleichsweise komplexen Systemkonfiguration ist es also durch
die gute Wéarmeintegration prinzipiell méglich, eine hohe elektrische Effizienz bei der Konver-
sion von Methan zu erzielen.

Aus Anwendersicht relevant ist der Netto-Systemwirkungsgrad, der den elektrischen Eigenver-
brauch der Hilfskomponenten berticksichtigt. Im vorliegenden Konzept sind die elektrischen
Hauptverbraucher die Dosierpumpe fur das Wasser, das Geblése fir die Kathodenluft sowie
der Kompressor fur die zweistufige Verdichtung des CO, auf den Tankdruck von 200 bar. Auf
der Erzeugerseite kann der Stromgewinn des CH4-Expanders (bei Kombination mit einem Ge-
nerator) gegengerechnet werden. Die Simulation liefert auch hier entsprechende Zahlenwerte
(Tabelle 2).
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Tabelle 2: Interner Stromverbrauch und -erzeugung der Hilfskomponenten

Komponente Verbrauch Erzeugung
H>O-Dosierpumpe 0,14 W

Luftgebléase 53 W

CO2-Kompressor 84 W

CH4-Expander 61 W
Summe 1370,14 W 61 W

Mit diesen Werten ergibt sich ein elektrischer Netto-Systemwirkungsgrad von 31,9 % (siehe
Gl. 5).

PeI,PEM - PeI,Eingang + PeI,Ausgang - 1 01 6 W - 1 3711 4 W + 61 W
Pbemch, 2.950 W

nel System,netto —

-0,319 (Gl 5)

Die zusétzlich anfallende Restabwédrme (652 W) kann zumindest teilweise analog zu Fahr-
zeugen mit Verbrennungsmotoren z. B. zur Beheizung des Fahrzeuginnenraums verwendet
werden.

Das auskondensierte Wasser kann als Stoffstrom systemintern genutzt werden, indem es fir
die Reformierung verwendet wird. Allerdings muss trotzdem zusétzliches Wasser fir die Re-
formierung zugefiihrt werden, da der aus dem CO,-Strom abgetrennte Wasserstrom nur rund
7 % des Wasserbedarfs der Reformierung deckt. Das meiste Wasser befindet sich im Rauch-
gas des Nachbrenners. Durch Abkuhlung z. B mittels eines Luftkihlers, wie er auch in konven-
tionellen Fahrzeugen eingesetzt wird, kann dieser Wasseranteil ebenfalls kondensiert und
nach einen Zwischenspeicherung dem Reformer zugeflihrt werden. Das Fahrzeug muss daher
kein zusétzliches Wasser mitfihren.

In Bezug auf den Systemstart sollte ein methanbetriebener Zindbrenner integriert werden.
Mit diesem wird ein heiBes Brenngas erzeugt und das System konvektiv aufgeheizt. Die ein-
zelnen Komponenten kénnen dann bei Erreichen ihrer jeweiligen Betriebstemperatur einge-
schaltet werden. Fir genauere Aussagen sind detaillierte dynamische Simulationen erforder-
lich, die nicht Teil dieser Studie waren.

Die Auslegung des Doppeltanks muss fur den hohen Betriebsdruck von ca. 200 bar erfol-
gen. Fur das Trennelement zwischen Methan- und CO,-Seite ergeben sich nur geringe Anfor-
derungen, da auf dieses Element zwar hohe absolute aber keine Differenzdriicke wirken.

Fiar den Bau eines Demonstrators entsprechend dem dargestellten technischen Konzept
sind die meisten der erforderlichen Komponenten bereits kommerziell verfugbar. Aufgrund
des integrierten H,-Membranabscheiders erfolgt der Betrieb des Stacks mit reinem Wasser-
stoff, so dass auch der Einsatz von NT-PEM Stacks theoretisch moglich ist. HT-PEM-Stacks
weisen allerdings den Vorteil auf, dass sie aufgrund der héheren Betriebstemperatur besser
thermisch integriert werden kénnen, die Empfindlichkeit gegentiber CO deutlich reduziert ist
und die Stacks wegen des dampfférmigen Reaktionswassers lageunabhangig betrieben wer-
den kénnen.

Folgende Komponenten sind zum Betrieb des Gesamtsystems erforderlich, der Entwicklungs-
stand ist jeweils angegeben:

e HT- oder NT-PEM-Stack (kommerziell erhéltlich, z. B. Serenergy A/S)
* Reformer (kommerziell erhéltlich, z. B. WS Reformer GmbH)
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* Brenner (kommerziell erhéltlich bzw. im Reformer integriert, z. B. WS Reformer GmbH)

* H.O-Verdampfer (kommerziell erhéltlich bzw. im Reformer integriert, diverse Anbieter
bzw. WS Reformer GmbH)

* Wasserstoff-Membran mit  CO-Shift (Funktionsmuster verfligbar, weiterer
Entwicklungsbedarf)

* Warmeubertrager (kommerziell erhéltlich, diverse Anbieter)

* CO,/ CH4-Doppelkammertank (nicht verfligbar, Entwicklung erforderlich)

* CO,-Verdichter (fur hdhere Leistungsklassen kommerziell erhéltlich)

* CHs-Expander (fur héhere Leistungsklassen kommerziell erhaltlich)

Probleme mit der Verfligbarkeit der Komponenten sind lediglich im Bereich der Gasspeiche-
rung (Doppelkammertank), -expansion und -verdichtung zu erwarten. Dies ist im Wesentlichen
durch die geringe Leistungsklasse eines Demonstrators bedingt und weniger ein grundséatz-
liches Problem. Da das Hauptaugenmerk bei der angestrebten Realisierung eines Demons-
trators auf dem Nachweis der Funktionalitdt des Gesamtkonzeptes und der Analyse des
Zusammenspiels der Einzelkomponenten liegt, erscheint es gerechtfertigt, diese Bauteile zu-
néchst auBer acht zu lassen bzw. nur theoretisch zu betrachten.

3.2 Randbedingungen zur CH,-Synthese und Gesamtkonzept (AP1 und 2)

In diesem Themenblock wurde untersucht, welche Voraussetzungen und Randbedingungen
bezlglich der Synthese von CH, aus dem Abgas-CO, und erneuerbarem H, zu berlcksichti-
gen sind. Dabei ist zunachst zu klaren, welche Elektrolyseverfahren zur H,-Herstellung aus
regenerativem Strom verfugbar sind und welche Strom- bzw. H,-Mengen flr unterschiedliche
Szenarien benotigt werden. Daraus ergeben sich dann die benétigten Kapazitdten an Elektro-
lyse- und Syntheseleistung. Die Synthese wurde anhand verfahrenstechnischer FlieBbild-
simulationen (ChemCAD®) ausgelegt, dabei ist der Einfluss unterschiedlicher Betriebskonzepte
berucksichtigt. Da die CH4-Herstellung nach dem Sabatier-Verfahren mit einer nennenswerten
Warmefreisetzung verbunden ist, ist zu prufen, an welchen Stellen Warme effizienzsteigernd
eingekoppelt werden kann. Die warmetechnische Integration ist dabei fir die Gesamteffizienz
der Konzeptes mit entscheidend. Es sind mégliche Standortkonzepte fur die Elektrolyse und
Synthese (dezentral an der Tankstelle, zentral in GroBanlagen) zu diskutieren und bewerten.

3.2.1 Elektrolyse (AP2) Wasserstoffbereitstellung

In dieser Studie liegt das Hauptaugenmerk auf der Erzeugung von H, mittels Wasser-Elektro-
lyse durch den Einsatz von regenerativer elektrischer Energie. Andere Moglichkeiten der H,-
Erzeugung wie zum Beispiel durch Reformierung von Kohlenwasserstoffen oder aus der Ver-
gasung von Biomasse werden hier nicht ndher betrachtet.

Zur Zeit sind mehrere Elektrolyseverfahren am Markt verfugbar [2], wie die

* alkalische Wasserelektrolyse mit einem flissigen basischen Elektrolyt (AEL),

e saure bzw. Polymer-Elekirolyt-Membran-Elekirolyse (PEM-Elektrolyse) mit einem
polymeren Festelektrolyt,

* Hochtemperatur-Wasserdampfelektrolyse mit einem Festoxid als Elektrolyt (auch
SOEC, solid oxide electrolyzer cell).

Bei der AEL wird Wasser an der Kathodenseite zugeflihrt, an welcher der Wasserstoff und
OH™-lonen entstehen. Letztere durchqueren eine mikroporése Anionen-leitende Membran und
werden auf der Anodenseite zu Sauerstoff und Wasser umgesetzt. Bei sauren Elektrolyten
(z. B. PEM-Elektrolyse) wird das Wasser anodenseitig zugefliihrt und in seine Bestandteile
zerlegt. Pro Wassermolekul entsteht ein halbes Sauerstoffmolekil, das anodenseitig abgefihrt
wird und zwei Protonen, die durch eine Protonen leitende Membran zur Kathodenseite trans-
portiert werden und dort unter Aufnahme zweier Elektronen zu einem Wasserstoffmolekil re-
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duziert werden. Bei der Hochtemperatur-Wasserdampf-Elektrolyse wird der Wasserdampf an
der Kathode zugefiihrt und zu Wasserstoff und O~ lonen reduziert. Letztere wandern durch die
O?-leitfahige Membran zur Anodenseite und werden dort zu Sauerstoff oxidiert. [2]

In Tabelle 3 sind die verschiedenen Kennzahlen sowie die spezifischen Vor- und Nachteile der
drei Verfahren gegenubergestellt.

Tabelle 3: Vergleich verschiedener Elektrolyseverfahren [2,3,4,5,6]

Eigenschaften Alkal. Elektrolyse PEM-Elektrolyse SOEC
Investitionskosten 800 bis 1.500 €/kW 2.000 bis 6.000 €/kW k. A.
Wirkungsgrad

(bezogen auf 67-82 % 44-86 % 83-95%
Brennwert)

Spez.

Energieverbrauch

Vorteile

Nachteile

4,0-5,0 kWh/my® Ho

* Technisch aus-
gereift und zuver-
l&ssig

 Uber 50.000 h
Stack-Lebensdauer

* Bis zu 20 % Teillast

* Hohe Dynamik
maoglich (nicht ab-
héngig von Zellen)

» Haufiges An- und
Abfahren senkt Wir-
kungsgrad (Spdl-
verluste)

4,0 - 8,0 KWh/ my® Ha

* Hohe Wirkungs-
grade mdglich

* GroBerer Teillast-
bereich als AEL
(bis 5 %)

* Toleriert kurzfristige
Uberlasten

* Schnelles dyna-
misches Verhalten

* Geringe Startzeiten

* Nischenanwendung
im kleinen Leis-
tungsbereich

* Hohe Wirkungs-
grade erst bei sehr
groBen Anlagen

» Haufiges An- und
Abfahren kann sich
negativ auf Lebens-
dauer auswirken

2.6- 3,2 kWh/ mp® Ha

» Sehr hohe
Wirkungsgrade

* Abwarme aus an-
deren Prozessen
kann eingekoppelt
werden

* Hohe Betriebs-
temperatur

* beschréankte
Dynamik (Vermei-
dung von thermi-
schen Spannungen
bei Aufheizen und
Abkuhlen)

* noch zu kurze
Lebensdauern
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3.2.2 Szenarien (AP2)
Zur Beurteilung der Synthese von CH, aus Abgas-CO, und erneuerbarem Wind- oder PV-
Wasserstoff wurden zunéchst vier Szenarien flr typische Nutzergruppen festgelegt.

Tabelle 4: Definition der Szenarien fir die CH,-Synthese

Offentlich Nichtéffentlich
groB Szenario 1A: Szenario 2A:
Tankstelle im stédtischen Bereich Uberregionaler Verkehrsbetrieb in GroBstadt
klein Szenario 1B: Szenario 2B:
Tankstelle im l&andlichen Raum Regionaler Verkehrsbetrieb / kommunaler
Fuhrpark

Im Folgenden werden fur jedes der Szenarien einige Beispiele exemplarisch betrachtet und so
die Jahresenergiebedarfsmenge (chemische Energie Methan) bestimmt.

* Szenario 1A+1B

Der Bedarf an Energie, den eine Tankstelle in Form von Kraftstoff bereitstellen muss, l&sst sich
mit Hilfe der Kraftstoffgesamtverbréduche abschéatzen. Zum Stichtag 1. Januar 2014 gab es in
Deutschland insgesamt 14.622 Tankstellen, wobei der Bestand seit 2005 nahezu konstant
bzw. nur sehr leicht riicklaufig ist [7]. 2013 wurden in Deutschland insgesamt 18,4 Mio. t Otto-
kraftstoff und 34,8 Mio. t Dieselkraftstoff umgesetzt [8]. Der Anteil fir den PKW-Bereich lag
nach [9] bei 17,9 Mio. t Ottokraftstoff und 12,6 Mio. t Dieselkraftstoff. Dies entspricht einer Ge-
samtenergiemenge von rund 352.000 GWh. Definiert man eine Normtankstelle Uber den
durchschnittlichen Kraftstoff- bzw. Energieumsatz pro Jahr, so ergibt sich eine jahrlich umge-
setzte Energiemenge pro Normtankstelle von 24 GWh.

Zur Zeit sind ca. 0,028 % der gesamten zugelassenen Fahrzeuge Elekirofahrzeuge, der Anteil
an den Neuzulassungen in 2013 betrug 0,205 %, entsprechend 6.051 reine Elektrofahrzeuge
[10]. Bis einschlieBlich Juli 2014 wurden bereits 4.785 reine Elektrofahrzeuge und zusétzlich
2.035 sogenannte Plug-In Fahrzeuge zugelassen [11]. Der Trend zur Elektromobilitat geht also
deutlich nach oben. Betrachtet man den Bereich der Fahrzeuge mit sogenannten ,alternativen
Kraftstoffen“ (Elektro, Hybrid, Erdgas, Flussiggas) so betragt hier der Anteil an Neuzulassun-
gen in 2013 sogar knapp 1,6 %. Eine Entwicklung hin zu alternativen Antriebskonzepten als
Option zu konventionellen Diesel- und Ottomotoren hat also zumindest begonnen. Fir diese
Studie wird von einem zukuinftigen Anteil an Fahrzeugen mit Brennstoffzellenantrieb von 0,1 %
ausgegangen. Daraus ergibt sich eine bereitzustellende Jahresenergiemenge von 24 MWh.

Eine andere Herangehensweise zur Abschéatzung des Jahresenergiebedarfs ist die Berech-
nung tber die PKW-Zahlen sowie deren durchschnittlichen Fahrleistungen und Verbrauche:

In Deutschland sind zurzeit 43,9 Millionen PKW zugelassen [12], im Durchschnitt ergeben sich
also 3.000 Fahrzeuge pro Normtankstelle. Die mittlere Jahresfahrleistung betrug 14.300 km
(Jahr 2012), der Durchschnittsverbrauch lag im gleichen Jahr bei 7,1 1/100 km (,Durchschnitts-
kraftstoff‘ im Mittel Uber alle Kraftstoffarten) [13]. Unter den Annahme, dass eine Tankfillung
durchschnittlich fur eine Strecke von 550 km ausreicht, so muss ein PKW 26 Mal im Jahr be-
tankt werden, im Mittel also alle 14 Tage. Daraus ergibt sich, dass taglich etwa 214 Fahrzeuge
die Normtankstelle anfahren. Wenn davon 0,1 % der Fahrzeuge mit dem in dieser Studie be-
schriebenen Brennstoffzellenantrieb ausgerustet wéren, so wirde die Tankstelle drei Mal in 14
Tagen von einem dieser Fahrzeuge angesteuert. Wiederum den Durchschnittsverbrauch von
7,11/100 km vorausgesetzt (gleicher Energiebedarf) und einem Durchschnittskraftstoff mit ei-
nem anhand der Jahresverbrauchsmengen der Kraftstoffarten gewichteten mittleren Heizwert
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von 9,1 kWh/I angenommen, ergibt sich auf diese Weise flr die Normtankstelle eine Jahres-
energiemenge von 27,7 MWh.

Beide Berechnungswege liefern vergleichbare Werte fur die jahrlich bereitzustellende Ener-
giemenge an Methan als Kraftstoff (24 MWh bzw. 27,7 MWh), so dass diese Werte fir die fol-
genden Betrachtungen als belastbar betrachtet werden.

Die Werte fur Tankstellen im l&ndlichen und im stadtischen Bereich durften sich allerdings
deutlich unterscheiden. Unter der Voraussetzung, dass die Tankstellen im landlichen und im
stadtischen Bereich in ihrem Einzugsgebiet die gleiche Fahrzeuganzahl aufweisen, mussen in
der Stadt verhaltnismaBig weniger Tankstellen diese Produkt erzeugen und anbieten, um eine
vergleichbare Flachenabdeckung fir die CH4-Versorgung darstellen zu kénnen. Bietet z. B. nur
jede dritte Tankstelle im stadtischen Bereich CH, als Kraftstoff an, so ist die benétigte Ener-
giemenge dreimal héher, als diejenige der Normtankstelle. Die bendtigte Energiemenge fur die
Tankstelle im landlichen Raum entspricht derjenigen der Normtankstelle.

Damit werden fur das Szenario 1A die jéhrlich bereitzustellende Energiemenge an CH4-Kraft-
stoff mit 75 MWh und fiir das Szenario 1B mit 25 MWh festgelegt.

* Szenario 2A

Als Beispiel fur einen Uberregionalen Verkehrsbetrieb in einer GroBstadt werden zun&chst die
Wiener LPG-Buslinien herangezogen. In [14] wird dafur ein reiner Fahrenergieverbrauch von
191.927 MWh/a (2012) angegeben.

Ein weiteres Beispiel sind die Dieselbusse der Dresdner Verkehrsbetriebe AG. Die 147 einge-
setzten Dieselbusse verbrauchen 38| Diesel pro 100 km bei einer Jahresfahrleistung von
65.000 km (2010). Die gesamten Jahresbuskilometer betragen also 9.555.000 km. Damit
ergibt sich ein Gesamtverbrauch fur die Busflotte von 3.630.900 | Dieselkraftstoff. Dies ent-
spricht einem Jahresenergiebedarf von 35.300 MWh. [15]

Als drittes Beispiel dienen die Busse im Hamburger Verkehrsverbund HVV [16]. Die
Gesamtfahrleistung aller beteiligten Verkehrsunternehmen im HVV betrug im Jahr 2013 rund
119 Mio. Buskilometer. Legt man die gleichen Verbrauchsdaten wie bei den Dresdner Ver-
kehrsbetrieben zu Grunde, so ergibt sich ein Jahresenergiebedarf von 439.264 MWh. Bei den
Hamburger Verkehrsbetrieben handelt es sich allerdings um einen Zusammenschluss vieler
einzelner Verkehrsunternehmen, deren Gesamtfahrleistungen im Jahr 2013 stark unterschied-
lich sind und zwischen 0,03 Mio. km (entsprechend 111 MWh; Omnibusunternehmen
Dammann-Reisen) und 48 Mio. km (entsprechend 177.331 MWh; Hamburger Hochbahn AG )
lagen (siehe Abbildung 6).

Fir das hier betrachtete Konzept der Herstellung von Methan scheint es gunstig, dieses zu-
néachst an gréBeren einzelnen Betriebshdfen/Unternehmen einzusetzen. Fir das Szenario 2A
wird deshalb eine bendtigte Jahresenergiebereitstellung von 100.000 MWh pro Standort ange-
nommen.
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Abbildung 6: Jahresfahrleistung der Busflotten einzelner Verkehrsunternehmen im HVV [16]

* Szenario 2B
Als Beispiel fur einen regionalen Verkehrsbetrieb bzw. kommunalen Fuhrpark wurden folgende
Beispiele analysiert:

Zur kommunalen Flotte der Stadt Rathenow gehdren 45 Nutzfahrzeuge und PKW. Der End-
energieverbrauch der kommunalen Flotte betrug im Jahr 2011 insgesamt rund 484 MWh [17].

Der Bauhof der Gemeinde Grefrath betreibt einen Fuhrpark von 19 dieselbetriebenen Fahr-
zeugen. Diese hatten im Jahr 2012 einen Kraftstoffverbrauch von 16.968 | [18]. Dies entspricht
einem Jahresenergiebedarf von knapp 165 MWh.

Der Baubetriebshof der Gemeinde lllingen hatte 2013 einen kombinierten Bedarf an An-
triebsenergie (Erdgas KFZ, Diesel, Benzin) von gut 392 MWh [19].

Ein weiteres Beispiel ist der Fuhrpark der Kreisverwaltung des Kreises Steinburg. Dieser um-
fasst 12 Klein- und Mittelklassefahrzeuge mit einer Gesamtfahrleistung von 124.926 km und
einem gesamten Kraftstoffverbrauch von 6.502 I/a (gemittelt aus den Herstellerangaben flr die
einzelnen Fahrzeuge, Jahr 2012). Der Kraftstoffverbrauch setzt sich sowohl aus Diesel- als
auch aus Ottokraftstoff zusammen [20]. Nimmt man an, dass der Kraftstoffmix zu je gleichgro-
Ben Teilen aus Diesel und Benzin besteht, so entspricht dies einem Jahresenergiebedarf von
knapp 60 MWh.

Der Fuhrpark des Landkreises Gifhorn umfasst 36 Dienstkraftfahrzeuge mit einer jahrlichen
Gesamtfahrleistung von 377.655 km [21]. Einen Durchschnittsverbrauch von 7,1 1/100 km bei
einem Diesel/Benzin-Mix von 50/50 angenommen, entspricht dies einer Jahresenergiemenge
von knapp 244 MWh.

Der Landkreis Cham listet in [22] die einzelnen Kraftstoffverbrauchsmengen verschiedener
Fahrzeugflotten flr das Jahr 2012 detailliert auf:

* 39 Gemeindliche Fuhrparks: insgesamt 703.235 l/a
* Kreisbauhofe: 113.261 l/a
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* Fuhrpark Landkreis: 49.431 l/a
 Offentliche Linienbusse: 749.546 I/a

Zu den einzelnen Kraftstoffarten wird hier keine Aussage getroffen. Angenommen, die Linien-
busse und die Kreisbauhfe verbrauchen ausschlieBlich Dieselkraftstoff und die Fuhrparks der
Gemeinden und des Landkreises einen Benzin/Diesel-Mix von 50/50, so ergeben sich fol-
gende Jahresenergiemengen:

* 39 Gemeindliche Fuhrparks: insgesamt 6.400 MWh, entspricht im Mittel gut 164 MWh
pro Fuhrpark

* Kreisbauhdfe: 1.100 MWh

* Fuhrpark Landkreis: 450 MWh

 Offentliche Linienbusse: 7.290 MWh

Far die kleinen Einzelunternehmen der HVV betrégt die mittlere Gesamtfahrleistung der Busse
aller beteiligten Verkehrsunternehmen 5,945 Mio. km, was einem Energiebedarf von
21.963 MWh entspricht. Der gr6Bte Teil der Verkehrsunternehmen hatte jedoch eine Jahres-
fahrleistung von unter 2 Mio. km (siehe Abbildung 6); dies entspricht einem Energiebedarf von
7.388 MWh. Das kleinste Unternehmen hat einen Jahresenergiebedarf von 111 MWh. [16]

Bei den Beispielen der Bau- bzw. Baubetriebshtfe muss berticksichtigt werden, dass viele
sehr verschiedene Spezial-Fahrzeuge eingesetzt werden, was eine Vereinheitlichung des An-
triebskonzeptes erschwert. Einfacher wére es, den PKW-Sektor kleinerer Fuhrparks im Bereich
der Einzelpersonenbeférderung mit neuartigen Antriebskonzepten auszustatten oder bei ent-
sprechend groBer Stuckzahl den Bereich der Busse im 6ffentlichen Personennahverkehr.

Das Beispiel des kleinen Fuhrparks der Kreisverwaltung Steinburg mit einem relativ geringen
Jahresbedarf von nur 60 MWh wird gréBenordnungsmé&Big durch Szenario 1A mit abgedecki.

Anhand der angefiihrten Beispiele wird deutlich, dass es sinnvoll ist, das Szenario 2B in zwei
Unterszenarien zu differenzieren: Szenario 2Ba fir den 6ffentlichen Personennahverkehr mit
Bussen mit einer Jahresenergiebedarfsmenge von rund 7.000 MWh und Szenario 2Bb fur klei-
nere Fuhrparks der 6ffentlichen Hand mit etwa 300 MWh pro Standort.

3.2.3 Vergleich der Wirkungsgrade (AP2)

Moderne PKW-Motoren erreichen im optimalen Betriebspunkt Tank-to-Wheel-Wirkungsgrade
bis zu 37 % (Otto-Motor) bzw. 42 % (Diesel-Motor). Im Stadtverkehr sinken diese Werte auf
etwa 10 bis 15 % (Ottomotor) bzw. 20 % (Dieselmotor) [23]. Das in der vorliegenden Studie
betrachtete Antriebskonzept erreicht einen elekirischen Netto-Gesamtwirkungsgrad von
31,9 %. Fur die Wandlung von elektrischer in Fahrenergie durch den elektrischen Antriebs-
motor im Fahrzeug wird ein Wirkungsgrad von 90 % angenommen. Der Tank-to-Wheel-Wir-
kungsgrad liegt mit 28.6 % zwar unter den Maximalwerten flr Verbrennungsmotoren, ist dabei
aber weitgehend unabhé&ngig vom Lastbereich und gilt auch fir den Stadtverkehr. Vereinfacht
wird daher angenommen, dass sowohl fir den Brennstoffzellenantrieb als auch fir konventio-
nelle Antriebe mit Verbrennungsmotor fiir dieselbe Kilometerleistung eine gleich hohe chemi-
sche Energie in Form von Kraftstoff benétigt wird. Damit ergeben sich die in Tabelle 5
dargestellten Jahresenergiebedarfsmengen (bezogen auf die chemische Energie des Kraft-
stoffes) fur die jeweiligen Szenarien. Die Werte liegen zwischen 25 MWh (Szenario 1B:
Tankstelle im l&andlichen Raum) und 100.000 MWh (Szenario 2A: Uberregionaler Verkehrsbe-
trieb in GroBstadt).
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Tabelle 5: Jahresenergiebedarfsmenge (chemische Energie Methan) fiir die Szenarien

Offentlich Nichtéffentlich
groB  Szenario 1A: Szenario 2A:
Tankstelle im stédtischen Bereich Uberregionaler Verkehrsbetrieb in GroBstadt
75 MWh 100.000 MWh
mittel Szenario 2Ba:
Regionaler Verkehrsbetrieb
7.000 MWh
klein  Szenario 1B: Szenario 2Bb
Tankstelle im landlichen Raum Kommunaler Fuhrpark
25 MWh 300 MWh

3.2.4 Methanisierung (AP2)

Auf Basis der im vorangegangenen Kapitel ermittelten Jahresenergiebedarfsmengen an CH,4
soll nun die erforderliche Leistung an Elekirolyse- und Syntheseanlagen ermittelt werden. Im
zur Methanherstellung eingesetzten Sabatier-Prozess wird CO, zusammen mit H, zu CH, und
Wasser umgesetzt. Das entstehende Wasser kann in einem Kreislauf als Edukt fur die Elek-
trolyse verwendet werden. Der Sabatier-Prozess ist stark exotherm (165 kd/mol), es ist also fur
die Gesamteffizienz entscheidend, die entstehende Prozesswarme auszukoppeln [6] und wei-
ter zu nutzen. Hier zeigt sich der Vorteil der SOEC-Elektrolyse, da bei dieser das Eduktwasser
dampfférmig zugefuhrt werden muss. Nutzt man die Reaktionswarme der Sabatier-Reaktion
zur Dampferzeugung, lasst sich somit eine deutliche hdhere Gesamteffizienz erreichen.

Mit Hilfe der Simulationssoftware ChemCAD® wurde zunéchst eine dreistufige Methanisierung
(ahnlich dem TREMP®-Verfahren von Haldor Topsoe [6]) mit einem Gasrecycling fiir die erste
Reaktionsstufe und einer Zwischenkuhlung nach den Synthesestufen 2 und 3 abgebildet, um
die Effizienz des Verfahrens zu bestimmen. Das VerfahrensflieBbild ist in Abbildung 7 darge-
stellt.

Synthesegas 200 °C o o
10 bar 200 °C 150 °C

1
20°C __ Recycle 1\

1 bar mehrstufiger

Kompressor mit ] 5 5
Zwischenkiihlung /
] )

2 20°C
485 °C 335°C 156 °C Dekompression und 1 bar
Wasser-Abtrennung
Wasser
@ {>

Abbildung 7: FlieBbild einer dreistufigen Methanisierung mit Gasrtickfiihrung nach erster Stufe und
Zwischenkihlung nach den Stufen 2 und 3

Mit einer 70 %-igen Gasruckfihrung nach dem ersten Reaktor ergibt sich bezogen auf die ein-
gesetzte chemische Energie des Wasserstoffs ein energetischer Brutto-Wirkungsgrad von
83 %. Dabei sind im Produktgas noch 3 Vol.-% Wasserstoff enthalten, der in dem PEM-Brenn-
stoffzellen-System mit verstromt werden kann. Weiterhin enthalt das Produktgas ca. 0,7 Vol.-%
CO., welches im Brennstoffzellensystem als Intertgas angesehen werden kann und im Fahr-



CUTEC Informationen
Ressourcen
—

Energie

: Institut far Energie- und
Seite 19 von 27 I E S .
I v n Systemverfahrenstechnik

zeug mit abgetrennt wird. Berucksichtigt man weiterhin die notwendige Kompressionsenergie
far die Verdichtung der Eduktgase auf den angenommenen Synthesedruck von 10 bar (ca. 8 %
bezogen auf die chemische Energie des Wasserstoffs), so ergibt sich fur die Synthese ein
Nettowirkungsgrad (chemische Energie im Produkigas bezogen auf eingesetzte chemische
Energie plus Kompressionsenergie) von 76 %.

Veranschlagt man den Wirkungsgrad der Elektrolyse mit 80 % (siehe Tabelle 3) wird fur die
Bereitstellung von 1 MWh Methan eine elektrische Energiemenge von 1,64 MWh bendtigt. Mit
diesem Faktor errechnen sich die elektrizitdtsbezogenen Jahresenergiebedarfsmengen fur die
finf hier dargestellten Szenarien (Tabelle 6):

Tabelle 6: Jahresenergiebedarfsmenge (Strom) fiir die Szenarien

Offentlich Nichtéffentlich
groB Szenario 1A: Szenario 2A:
Tankstelle im stadtischen Bereich  Uberregionaler Verkehrsbetrieb in GroBstadt
123 MWh 164.000 MWh
mittel Szenario 2Ba:
Regionaler Verkehrsbetrieb
11.480 MWh
klein Szenario 1B: Szenario 2Bb:
Tankstelle im landlichen Raum Kommunaler Fuhrpark
41 MWh 492 MWh

Nicht in die Bilanz mit einbezogen ist die frei werdende Warme durch die Kompression und
Reaktion: 25 % der eingesetzten Energie kann als Warme auf einem nutzbaren Temperatur-
niveau gréBer gleich 150 °C uber die Warmetauscher 1 bis 3 (siehe Abbildung 7) gewonnen
werden und z. B. zur Erzeugung von Prozessdampf genutzt werden. Aus technischer Sicht
bietet sich somit, wie oben bereits angedeutet, die Kopplung der Synthese mit einer Hochtem-
peratur-Wasserdampfelektrolyse an, da die Energie zur Dampferzeugung dann aus der Ab-
wéarme der Syntheseanlage bereitgestellt werden kann. Dies steigert den Wirkungsgrad des
Gesamtverfahrens: Untersuchungen aus [24] zeigen, dass wenn die gesamte Abwarme aus
der Methanisierung zur Verdampfung des Prozesswassers fir die SOEC genutzt wird, ein
Gesamtwirkungsgrad (SOEC + CH4-Synthese) von 81 % erreicht werden kann. Wird der ent-
stehende Wasserdampf aus der Methanisierung im Kreis gefiihrt, lasst sich dieser Wirkungs-
grad sogar auf 87 % erhbéhen [24].

3.2.5 Analyse des Gesamtkonzepts (AP4)

Nachdem der Bedarf an elektrischer Energie fiir die unterschiedlichen Szenarien bestimmt
wurde, ist die Frage nach der verfiigbaren Menge an ,Uberschussstrom® zu beantworten. Das
hier untersuchte Konzept ist nur dann tragféahig, wenn zur Wasserstofferzeugung erneuerbare
Energie, z. B. aus Wind- oder Photovoltaik-Anlagen, eingesetzt wird. Dartber hinaus wére es
zielfuhrend, wenn solche Power-to-Gas-Anlagen als Anbieter von positiver Regelenergie ein-
gesetzt werden kdénnten. Dadurch wirde ein Beitrag zur Netzstabilisierung erbracht, da even-
tuell vorhandene ,Stromiiberschiisse” bei Auslastung der Ubertragungsnetze zwischengespei-
chert und somit genutzt werden kann.

Der Sachverstandigenrat fir Umweltfragen (SRU) prognostiziert fur Deutschland im Jahr 2025
bis zu 50 TWh an nicht in das Stromnetz einspeisbaren Strom bei Niedriglast [25]. Mit dieser
Energiemenge kénnten, die vorhergehenden Berechnungen vorausgesetzt, theoretisch mehr
als 8,6 % des gesamten Energieverbrauchs aller PKW in Deutschland gedeckt werden.
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Far die Auslegung der Elektrolyse- und Methanisierungsanlage von entscheidender Bedeutung
ist die Zeit pro Jahr, in der dieser Uberschussstrom zur Verfiigung steht. In Abbildung 8 bis 10
sind Jahresdauerkennlinien aus verschiedenen Quellen dargestellt. Als Residuallast wird dabei
die nachgefragte Leistung abzlglich des Anteils fluktuierender Einspeisung von nicht
steuerbaren Kraftwerken wie z. B. Windkraft- oder PV-Anlagen bezeichnet. Diese Nachfrage
muss von regelbaren Kraftwerken gedeckt werden. Eine negative Residuallast bedeutet also
ein Uberschuss im Netz aus erneuerbaren Quellen.

Uberschiisse im Szenario 2
14 Uberschiissiger
Zone | GWh h Anteil in %*
b NW | 6750 | 2.090 5
S_ 10 NO |7.500 | 3.349 10
A\
2 8 Uberschiisse im Szenario 1
Q o ryy
N\ zone | Gwn [ n [ Operschissiger
2 6 Anteil in %
Kl \\ NW | 250 443 0
s \\ NO |3.700 | 2.009 3
2 AN .
0 1 [ ¥ - : T " e===NW / Szenario 2
0 500 1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000 ——NO / Szenario 2
Stunden
Abbildung 8: Jahresdauerlinie der Stromiiberschussleistung
(Prognose fir zwei Regionen im Jahr 2030) [26]
60 GW }—1 Deutschland 2033 oGw {Bayern 2033]
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:g 0GW == r==taf=ra=tc1 e :g -2GW
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dx:; -20 GW =S ds: -6 GW
-30 GW -8 GW
0 2000 4000 6.000  8.000 0 2000 4000 6000  8.000
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Abbildung 9: Jahresdauerlinien der Residuallast in Deutschland und Bayern [27]
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GW Dauerlinie Residuallasten Heute und in Zukunft
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Abbildung 10: Jahresdauerlinie flir Residuallast bei verschiedenem Anteil an erneuerbaren Energien [28]

Allen drei Beispielen ist gemeinsam, dass ein nennenswerter Uberschuss im Stromnetz fir
lediglich etwa 1.000 bis 2.000 Stunden pro Jahr (je nach weiteren Ausbau der Erneuerbaren
Energien) erwartet wird. Fir die Auslegung der Elektrolyse- und Methanisierungsanlagen be-
deutet dies, dass die ermittelten Jahresbedarfsmengen an Wasserstoff bzw. CH, in diesen
vergleichsweise kurzen Betriebsdauern erzeugt werden mussen. Daraus lassen sich die zu
installierenden Leistungen fur Elektrolyse und Methanisierung fur die unterschiedlichen Szena-
rien bestimmen (siehe Tabelle 7). Hierbei wurde eine Jahresbetriebsdauer von 1.000 Stunden
angenommen.

Des Weiteren finden sich in Tabelle 7 Angaben zur bendétigten Wassermenge fur die Elektro-
lyse sowie die fur die Methanisierung benétigten Jahresmengen an CO,. Zur Methanherstel-
lung wird beim Sabatier-Prozess stdchiometrisch die gleiche Stoffmenge an CO. bendtigt
(CO2+4 Hy — CHy + 2H20). In dem hier simulierten Verfahren wird jedoch sowohl bei der
Methanisierung eine geringfuigig héhere Menge an CO. bendtigt, als auch bei der Umsetzung
im Brennstoffzellensystem geringfligig weniger CO, zurlickgewonnen, als rein stéchiometrisch
erforderlich ist. Dies ist auf Nebenreaktionen zurickzufihren, die bei der Gleichgewichts-
Simulation der Reaktionen bericksichtigt wurden. Die zuséatzlich benétigte Menge an CO; ist in
Tabelle 7 ebenfalls aufgelistet. Geht man davon aus, dass die Zusatzmengen an CO, mittels
Tankwagen an die Syntheseanlagen transportiert werden muss und ein mittlerer Tankwagen
etwa 6 t flissiges CO, fasst [29], liegt die Jahrestransportleistung in Szenario 2A beispielweise
bei 63 und in Szenario 2Ba bei 4,4 Tankwagen pro Jahr. Alle anderen Szenarien benétigen
deutlich weniger als einen Tankwagen an zusatzlichem CO; pro Jahr.

Stdchiometrisch betrachtet wird flr die Herstellung des bendtigten Wasserstoffs genau doppelt
so viel Wasser benétigt, wie bei der Methanisierung entsteht. Fir die Elektrolyse wird ange-
nommen, dass das gesamte eingesetzte Wasser in Wasserstoff und Sauerstoff umgewandelt
wird (erreichbar durch Wasserkreislauffihrung). Die fur die Elektrolyse benétigten sowie die
aus der Simulation der Synthese bestimmten erzeugten Jahreswassermengen sind ebenfalls
in Tabelle 7 aufgefuhrt.
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Tabelle 7: Installierte Elektrolyse- und Syntheseleistung flir die Szenarien,

Annahme: 1.000 Jahresbetriebsstunden

Offentlich Nichtéffentlich
groB Szenario 1A: Szenario 2A:
Tankstelle im stédtischen Bereich Uberregionaler Verkehrsbetrieb in GroBstadt
Elektrolyse: Elektrolyse:
Leistung (el.): 123 kW Leistung (el.): 164 MW
benétigte Wassermenge: 30,5 m%a  benétigte Wassermenge: 40.697 m*/a
Synthese: Synthese:
Eingangsleistung (chem.): 91 kW Eingangsleistung (chem.): 122 MW
benétigte CO,-Menge: 75 kg/a benétigte CO,-Menge: 100 t/a
erzeugte Wassermenge: 12,2 m%a  erzeugte Wassermenge: 16.234 m¥/a
mittel Szenario 2Ba:
Regionaler Verkehrsbetrieb
Elektrolyse:
Leistung (el.): 11,5 MW
benétigte Wassermenge: 2.849 m®/a
Synthese:
Eingangsleistung (chem.): 9 MW
bendtigte CO.-Menge: 7 t/a
erzeugte Wassermenge: 1.136 m%/a
klein Szenario 1B: Szenario 2Bb:
Tankstelle im landlichen Raum Kommunaler Fuhrpark
Elektrolyse: Elektrolyse:

Leistung (el.): 41 kW

benétigte Wassermenge: 10,2 m¥/a
Synthese:

Eingangsleistung (chem.): 30 kW
bendtigte CO.-Menge: 25 kg/a
erzeugte Wassermenge: 4,1 m%a

Leistung (el.): 492 kW

benétigte Wassermenge: 122,1 m¥/a
Synthese:

Eingangsleistung (chem.): 366 kW
benétigte CO.-Menge: 300 kg/a
erzeugte Wassermenge: 48,7 m%a

Fir die Tankstelle im Iandlichen Bereich (Szenario 1B) brauchte eine solche Anlage also eine
Elektrolyse-Nennleistung (bezogen auf den elektrischen Input) von 41 kW, der Uberregionale
Verkehrsbetrieb (Szenario 2A) entsprechend 164 MW. Fur Szenario 1A und 1B wird deutlich,
dass sich eine Umsetzung dieses Konzeptes nicht lohnt, die umgesetzten Gasmengen sind in
jeden Fall zu klein bzw. die erforderlichen spezifischen Investitionskosten zu hoch. Interessant
wird das Konzept fiur Fuhrparks von Behérden und Verkehrsbetrieben, insbesondere wenn
diese einen homogenen Fahrzeugbestand haben.

Fir die Nutzung des bei der Elektrolyse ebenfalls anfallenden Sauerstoffs bieten sich fol-
gende Moglichkeiten und damit Hinweise auf glinstige Standorte:

- Nutzung in Feuerung-, Vergasungs- und Pyrolyseanlagen (Kraftwerke mit kleiner/mittlerer

Leistung),

- Einsatz in der Stahlindustrie (Frischen des Rohstahls etc.),
- Sauerstoffanreicherung zur Steigerung der Reinigungsleistung in Abwasserreinigungs-

anlage (industriell oder kommunal),

- Sauerstoffversorgung von industriellen SchweiBanlagen,

- Sauerstoffversorgung von Krankenhusern,
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- Verwendung in der chemischen Grundindustrie (z. B. zur Herstellung von Ethylenoxid,
Acetylen, Acetaldehyd, Essigsaure, Vinylacetat, Chlor, Schwefel- und Salpetersaure sowie
(partielle) Oxidation von Schwerdl und Kohle).

Betrachtet man den eingesetzten Uberschussstrom bezogen auf die wirksame Antriebskraft
des Brennstoffzellensystems im Fahrzeug so ergibt mit den in dieser Studie gezeigten Berech-
nungen ein Gesamtwirkungsgrad der gesamten Prozesskette (,Power-to-Wheel“) von
19 %. Legt man den héheren Wirkungsgrad bei Verwendung einer Hochtemperaturelektrolyse
mit CO,-Methanisierung und Rezirkulation von 87 % aus [24] zugrunde, so ergibt sich ein Ge-
samtwirkungsgrad von 27 %. In beiden Fallen wurden die bendtigten Energiemengen zur Be-
reitstellung von Wasser und zusétzlichem CO, nicht berlcksichtigt.

3.2.6 Literatur und Partnersuche (AP3)

Relevante Literaturstellen (Literaturverzeichnis) wurden recherchiert und ausgewertet. Die
hieraus gewonnenen Erkenntnisse flossen in die Untersuchungen in den Arbeitspakten 1, 2
und 4 ein.

Im Rahmen dieser Machbarkeitsstudie wurden die in Tabelle 8 aufgelisteten Hersteller und
Forschungspartner  fir  die  bendtigten = Komponenten eines  Brennstoffzellen-
Demonstrationssystems recherchiert:

Tabelle 8: Komponenten-Anbieter und potenzielle Forschungspartner

Komponente Hersteller Forschungspartner

Hochtemperatur-PEM Serenergy A/S
TU-Clausthal ISAF

ZBT Duisburg GmbH

Wasserstoff-Membran Energy Research Centre of the
Netherlands (ECN)
Karlsruher Institut far
Technologie
Helmholtz Zentrum
Geesthacht

Reformer WS Reformer GmbH
ZBT Duisburg GmbH
Karlsruher Institut fir
Technologie

Verdichter und Expander  Bock CO.-Verdichter (GEA)

Bitzer Kiihimaschinenbau GmbH

Einige Hersteller der Einzelkomponenten wurden bereits angesprochen und Angebote fir
Komponenten fir ein Demonstrationssystem konnten eingeholt werden. Im Zuge der
Antragstellung fir das geplante Folgeprojekt sollen die Kontakte weiter intensiviert und
konkretisiert werden.

3.2.7 Kostenabschatzung (AP4)

Far die Kosten des Brennstoffzellensystem im Fahrzeug selbst kbnnen noch keine belastbaren
Kostenabschéatzungen flir ein spateres kommerzielles System gemacht werden, da die
bendtigten Hauptkomponenten noch nicht am Markt verfligbar sind oder allenfalls in sehr
kleinen Stlckzahlen.
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Far die Bereitstellung des Brenngases konnen in puncto Investitionskosten folgende
Abschatzungen gemacht werden:

Bei den spezifischen Kosten ist zu unterscheiden, ob sie sich auf die produzierte
Methanmenge (hier: €/kWgem) oder auf den elektrischen Input der Elektrolyse (hier: €/kWy)
beziehen.

Nach [30] liegen die Investitionskosten fur eine Methanisierungsanlage im Jahr 2020 bei
940 €/kW,, was bezogen auf die hier angestellten Abschatzungen einen Wert von
1.542 €/kW,, ergibt. Bei [31] werden die spezifischen Investitionskosten fir die Elektrolyse mit
1,2 Mio. €/ MW, und die Kosten flr die Methanisierung mit 0,25 Mio. €/MW,, angegeben.
Also insgesamt 1.450 €/kW, fur die gesamte Herstellungskette. Diese Werte sind jeweils ohne
Bezug auf eine bestimmte AnlagengréBe angegeben.

Als Beispiel fur eine erste kommerzielle Anlage zur Methanisierung wird in [32] die Anlage der
AUDI AG im niedersachsischen Werlte genannt. Die spezifischen Investitionskosten werden
fir eine Beispielanlage nach Abzug nicht zur eigentlichen Methanisierung gehérender
Komponenten und 10 % Engineeringkosten, die bei einer zweiten Anlage entfielen, zu
1.655 €/kW, angegeben.

Die spezifischen Investitionskosten sinken dabei mit steigender Anlagenleistung P. In [32] wird
dazu folgender Zusammenhang zwischen einer bestehenden Anlage 1 und der Anlage 2
angegeben:

P 0,7

Invest, = (P—Z) X Invest;
1

Far die Investitionskosten zur jetzigen Zeit ergaben sich im Vergleich mit der 6,3 MW Anlage in
Werlte als Basis der Berechnung die in Tabelle 9 dargestellten Werte.

Tabelle 9: Gesamte und spezifische Investitionskosten fir die finf Szenarien, Prognose
ausgehend von einer bestehende 6,3 MW Anlage

Offentlich Nichtéffentlich
groB Szenario 1A: Szenario 2A:
Tankstelle im stédtischen Bereich Uberregionaler Verkehrsbetrieb in GroBstadt
spezifische Investkosten: spezifische Investkosten:
5.390 €/KWq 623 €/KW4
Gesamte Investkosten: Gesamte Investkosten:
0,66 Mio. € 102 Mio €
mittel Szenario 2Ba:

Regionaler Verkehrsbetrieb
spezifische Investkosten:

1.382 €/ KWy
Gesamte Investkosten:
15,9 Mio €
klein Szenario 1B: Szenario 2Bb:
Tankstelle im landlichen Raum Kommunaler Fuhrpark
spezifische Investkosten: spezifische Investkosten:
7.495 €/KWq 3.556 €/KWg
Gesamte Investkosten: Gesamte Investkosten:

0,31 Mio. € 1,75 Mio €




CUTEC Informationen
Ressourcen
—

Energie

: Institut far Energie- und
Seite 25 von 27 I E S .
I v n Systemverfahrenstechnik

4 Fazit

In dieser Studie wurde erstmals die Kopplung eines Brennstoffzellen-Systems mit CO.-Ab-
scheidung als Fahrzeugantrieb mit einer stofflichen Verwertung des entstehenden CO, durch
eine Methanisierung mit erneuerbarem Wasserstoff theoretisch untersucht. Dabei wurde fir
das Brennstoffzellensystem eine optimale wéarmetechnische Verschaltung identifiziert und ge-
zeigt, dass die CO,-Abscheidung keine nennenswerten Wirkungsgrad-EinbuBen nach sich
zieht. Das liegt im Wesentlichen daran, dass die vorhandenen Wéarmequellen und Senken op-
timal aufeinander abgestimmt wurden.

Weiterhin wurden die Randbedingungen fir die anschlieBende stoffliche Nutzung des CO,
theoretisch betrachtet. Dies umfasst eine Abschatzung zu Verbrduchen in finf verschiedenen
Szenarien sowie die Betrachtung von Wasserstofferzeugung, Methansynthese und verfligbarer
Uberschussstrommenge. Daraus wurden AnlagengréBen und Betriebszeiten fiir die Szenarien
abgeleitet. Das hier vorgestellt Gesamtkonzept ist insbesondere flur Uberregionale
Verkehrsbetriebe und kommunale Fuhrparks mit jeweils moglichst homogenem
Fahrzeugbestand geeignet. Bei der Auswahl geeigneter Standorte ist auf Synergien bei der
Nutzung des Sauerstoffs aus der Elekirolyse sowie der zusétzliche Bedarf an CO, zu
bertcksichtigen.

Das Ziel die Machbarkeit des Konzepts theoretisch nachzuweisen wurde damit erreicht.

5 Publikationen, wissenschaftliche Arbeiten

Die Ergebnisse sollen in Kurze in folgender Publikation im Journal of Power Sources veréffent-
licht werden:

* S. Stenger, U. Krewer, R. Leithner, ,A new concept of a methane fueled high-temperature
PEM fuel cell system including carbon capture for CO,-free mobility,“ Journal of Power
Sources, in Bearbeitung

Dartber hinaus ist eine gemeinsame Veréffentlichung beider Projektpartner tber das Gesamt-
konzept in der Chemie Ingenieur Technik in Vorbereitung.

6 Ausblick auf zukiinftige Arbeiten

Zur Fortfuhrung der Forschungsarbeiten an dem untersuchten Konzept ist die Einreichung ei-
nes Forschungsantrags in der Programmlinie der Industriellen Gemeinschaftsforschung (IGF)
bei der Arbeitsgemeinschaft Industrielle Forschung (AiF) geplant, der Antrag befindet sich ak-
tuell in der Bearbeitung und wird voraussichtlich Anfang 2015 beim Fdrdergeber eingereicht.
Um das Konzept weiter voranzubringen, soll im nachsten Schritt der Bau eines Funktions-
musters des Brennstoffzellensystems und dessen umfassende Charakterisierung erfolgen.
Dies ist erforderlich, um die Praxistauglichkeit des Konzepts nachzuweisen.

7 Unterschrift Projektleitung
Clausthal-Zellerfeld, 23. Februar 2015

Dr.-Ing. Andreas Lindermeir
Projektleiter
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