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Grundlagenforschung fiir die
Dreiphasen-Methanisierung

als Teil der Power-to-Gas-Prozesskette

Das am Engler-Bunte-Institut entwickelte Reaktorkonzept des dreiphasigen Blasensdulenreaktors zur Methanisierung
wird stetig optimiert. Dazu werden neben dem Betrieb einer 100-kW-Demonstrationsanlage auch unterschiedliche
Grundlagenuntersuchungen durchgefiihrt [1]. Aktuelle Forschungsarbeiten haben das Ziel, das Versténdnis der Hydro-
dynamik auf lokaler Ebene zu vertiefen und somit die Vorgange im Methanisierungsreaktor vollumfanglich beschreiben
und den Reaktor prézise auslegen zu kdnnen. Im Rahmen einer am EBI durchgefiihrten Masterarbeit wurde fiir die
Untersuchung der Hydrodynamik eine optische Nadelsonde als Messtechnik eingesetzt und validiert [2]. Die Ergebnisse
der Arbeit sollen in diesem Fachbeitrag vorgestelit werden.

Von: Janina Leiblein, Friedemann Mars, Dr. Frank Graf & Prof. Dr. Thomas Kolb (alle: Engler-Bunte-Institut des Karlsruher Instituts

fiir Technologie)

Abb. 1: Power-to-Gas-
Verfahren mit Stromge-
winnung (ber Wind- und
Solarenergie, Wasser-
elektrolyse und Methanisie-
rung in einem dreiphasigen
Blasenséulenreaktor

Das Engler-Bunte-Institut (EBI) am Karlsruher
Institut fiir Technologie (KIT) erforscht am Teil-
institut Chemische Energietriger Brennstoff- :
technologie (ceb) die Erzeugung, Umwandlung :
und Aufbereitung von Brennstoffen. Dabei ste-
hen regenerative Energietrager und syntheti-
sche Brennstoffe wie Biomasse oder griiner :
Wasserstoff im Fokus. Griiner Wasserstoff wird :

am EBI entwickeltes Verfahren vereinfacht
ebendiese Handhabung: Es umfasst die Um-
wandlung von griitnem Wasserstoff zu Methan
in einem dreiphasigen Blasensdulenreaktor
(Abb. 1) [4-6]. Das gasformige Methan kann
nach der Umwandlung ohne Restriktionen in
das bestehende Gasnetz eingespeist und in gro-
fen Mengen gespeichert werden.

u. a. durch die Spaltung von Wasser mithilfe :

von erneuerbarer Wind- oder Solarenergie ge- Suspension-Blasensiulenreaktor

wonnen. Die erneuerbare Energie wird so in :

Form von Gas gespeichert (Power-to-Gas-Pro- :
zess) und steht tageszeit- und wetterunabhangig :
zur Verfiigung [3]. Eine Herausforderung besteht
dabei in der Handhabung von Wasserstoff. Ein

Der Blasensdulenreaktor zur Methanisierung
besteht aus einem stehenden Reaktionsrohr, das
mit einer Warmetragerfliissigkeit (Fliissigphase,
L) gefiilltist. In dieser Fliissigkeit steigen die gas-

Eneuerbare Energie

P

F L T T S [
[ SIS Ay

Py O A
AT T 0

NEE

)

Strom

o©° O¢

H,0

Elektrolyse

Methanisierung
CH,
H,O
(H,)
(CO,)
H,
v
O
O
0
O
e
CO,

energie | wasser-praxis  04/2022

Quelle: EBI



formigen Edukte H, und CO, (Gasphase, G) in
Form von Blasen auf [7]. Die gasformigen Eduk-
tereagieren an der Oberfldche des fein verteilten
Katalysators (feste Phase, S) zu Methan. Das
Produkt Methan wiederum verldsst den Reaktor
am Kopf zusammen mit dem in der Reaktion
gebildeten Wasser und nicht umgesetzten Edukt
(siehe folgende Gleichung 1).
CO,+4H,=CHs+2H,0 -164KkJ/mol (1)
Die Besonderheit des Reaktorkonzepts gegen-
uber herkdmmlichen zweiphasigen Reaktoren
ist die zusatzliche Warmetragerfliissigkeit. Diese
bewirkt eine feine Verteilung des Katalysators,
was eine bessere Zugidnglichkeit und somit eine
erhohte Katalysatorausnutzung zur Folge hat.
Zudem kann die Reaktionswdrme der stark exo-
thermen Methanisierungsreaktion sehr gut tiber
die Wiarmetragerfliissigkeit abgefithrt werden,
was zu einer optimalen Kontrollierbarkeit der
Reaktionstemperatur fithrt. Die gute Tempera-
turkontrolle ermdglicht zudem einen dynami-
schen Betrieb des Blasensdulenreaktors, was bei
Power-to-Gas-Verfahren mit Blick auf die
schwankende Menge an Wind-und Solarenergie
besonders von Vorteil ist.

Aktuelle Forschungsarbeiten am EBI zielen da-
rauf ab, das Reaktordesign des dreiphasigen
Blasensdulenreaktors zu optimieren und so die
groftmogliche Methanbildungsrate zu errei-
chen. Einen grofen Einfluss auf die Methan-
bildungsrate hat die Hydrodynamik im Reaktor,
die die Bewegung aller drei Phasen umfasst. Fiir
eine prdzise Reaktorauslegung muss die Hydro-
dynamik im Reaktor vorhersagbar sein. Kenn-
grofen, welche die Hydrodynamik beschrei-
ben, sind der Gasgehalt ¢; (5 = V/Vi,p), die

Blasenalffstiegsg(.eschv.vindiglieit uB'und die Versuchsaufbau und Durchfiihrung
Sehnenlinge I;. Bisherige Ansitze, die Hydro- :
dynamik zu charakterisieren, erfolgen aus- :
schlieRlich iiber den integralen Gasgehalt. Der :
integrale Gasgehalt ist der volumengemittelte
Gasgehalt der gesamten Blasenstromung und
wird uber Fillstandmessungen ermittelt [8].
Genauere Beschreibungen der Hydrodynamik :
werden jedoch durch lokale Messungen aller :
drei Kenngrofen erzielt. Dafiir eignet sich eine
optische Nadelsonde, welche 2018 erstmals am
EBI eingesetzt wurde. Um die Verldsslichkeit
der optischen Nadelsonde sicherzustellen, :
wurden im Rahmen einer Masterarbeit die :
Kenngrofen in einer Blasenstromung gemes- :
sen und die Ergebnisse mit verschiedenen :
i sentativen Anzahl an getroffenen Blasen kon-

Methoden validiert.
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Der Versuchsstand (Abb. 2) ist eine abgewan-
delte Form des dreiphasigen Blasensdulenreak-
tors [8]. Anstelle von drei Phasen (G, L, S) wurde
im Rahmen der Masterarbeit mit dem zwei-
phasigen (G, L) Stoffsystem Wasser/Luft gear-
beitet. Der abgewandelte Aufbau reduziert die
vielzdahligen Einflussfaktoren auf die Hydro-
dynamik und erméglicht es, auftretende Effek-
te gezielt auf deren Ursachen zuriickzufiihren.

In Abbildung 3 ist der Aufbau der Nadelsonden-
Messtechnik zu sehen. Die Nadelsondenspitze
zeigt nach unten und wird wiederholt von auf-
steigenden Blasen getroffen. Von einer repra-

Abb. 2: Versuchsstand
zur Untersuchung der
Hydrodynamik in Blasen-
strémungen mit einer
optischen Nadelsonde.

In der Bildlegende sind die
technischen Daten der
Blasenséule angegeben.
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Abb. 3:

Links: Blasenséule mit
eingebauter optischer Nadel-
sonde, rechts: Nadelsonden-
spitze beim Durchstechen
einer Blase mit eingezeich-
neter Sehnenlénge

Abb. 4: Auftragung des
lokalen Gasgehalts tiber den
integralen Gasgehalt bei
vier Volumenstrémen von
Ve (T p) = 0,6-2,4m¥h

nen die gemittelten Kenngroflen Gasgehalt ¢, :
Blasenaufstiegsgeschwindigkeit u, und Sehnen-
linge I, bestimmt werden. Durch radiales Ver- :
schieben der Nadelsonde werden die gemittel- :
ten KenngroRen an verschiedenen Positionen :
zwischen 45 mm <r <45 mm im Abstand von
Ar =5 mm gemessen. Die Funktionsweise der
optischen Nadelsonde beruht auf einer Laser- :
messtechnik: Laserlicht gelangt dabei durch den :
Lichtleiter bis zur Nadelsondenspitze, an wel- :
cher das Licht aufgrund verschiedener Bre-
chungsindices von Luft und Wasser reflektiert :
oder gebrochen wird. Der sich ausbildende In-
tensitatsverlauf der Reflexion liefert die Infor- :
mationen zur Ermittlung der Kenngroflen.

0,6; 1,2; 1,8; 2,4 m3/h; GV: Gasverteiler) wieder-
holt. Je nachdem wie viel Gas die Blasensdule
durchstromt, bilden sich ein homogenes oder
ein heterogenes Stromungsregime aus. Das ho-
mogene Stromungsregime ist durch gleichmafig
aufsteigende Blasen gekennzeichnet, wahrend

: es im heterogenen Stromungsregime unter-

schiedlich grofie Blasen gibt, die teilweise zirku-
lieren und in Wandndhe wieder abwérts stromen.
Bei Vi, gy (T, p) = 0,6 m*/h bildet sich ein homo-

: genes Stromungsregime aus, bei den drei héhe-

ren Volumenstromen liegt das heterogene Stro-
mungsregime vor.

i Zur Validierung wird der lokale Gasgehalt

: &g lokM2a Mit dem integralen Gasgehalt eg ;s

Ergebnis Teil I: Gasgehalt

Der Gasgehalt ¢; wurde an verschiedenen radia-
len Positionen r gemessen. Anschliefiend wurde
aus den radialen Messergebnissen der flichen- :
gewichtete Mittelwert (im Folgenden: lokaler :
Gasgehalt &g .y \2a; M2A: Bezeichnung der Na-
delsonde) berechnet. Dieses Vorgehen wurde fiir
vier verschiedene Volumenstrome (VG,GV(T’ p=

o5
S |+ Vee(Tp)=24mm|
g' 04l * Veov(T.p)=18mh
s | * Veev(T,p)=12m%h
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E ’ -~ ”,"
S S
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verglichen. Abbildung 4 zeigt den Vergleich
: deslokalen und integralen Gasgehalts. Daten-

punkte auf der durchgezogenen Linie wiirden

i eine exakte Ubereinstimmung bedeuten. Die

schwarzen Messpunkte im homogenen Regime
liegen nahezu auf der schwarzen Linie, d. h.,
die Nadelsonde misst im homogenen Regime
den lokalen Gasgehalt korrekt. Bei den hohe-
ren drei Volumenstromen ist der lokale Gasge-
halt niedriger als der integrale Gasgehalt. Diese
Abweichung nimmt mit steigendem Volumen-
strom zu.

Ein Erkldrungsansatz fiir die Ergebnisse ist, dass
im homogenen Regime nur aufwartsstromende
Blasen vorliegen und daher der mit der Nadel-
sonde gemessene Gasgehalt korrektist. Dagegen
stromen im heterogenen Regime einige der Bla-
sen wieder abwarts. Die abwirtsstromenden Bla-
sen werden teilweise von der Metallhiilse, die den
Lichtleiter umschlief3t, abgelenkt und nicht von
der Nadelsondenspitze erfasst. Mit steigendem
Volumenstrom erhoht sich die Anzahl an ab-
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wartsstromenden Blasen, wodurch deren Nicht-
erfassung und der Fehler des lokal gemessenen
Gasgehalts steigen. Diese Vermutung konnte mit
Videoaufzeichnungen bestatigt werden.

Ergebnis Teil ll: Blasenaufstiegs-
geschwindigkeit

Die Blasenaufstiegsgeschwindigkeit u; wurde
(wie der lokale Gasgehalt auch) an verschiede-
nen radialen Positionen r gemessen. Anschlie-
fend wurde aus diesen Geschwindigkeiten der
flaichengewichtete Mittelwert berechnet (im

Quelle: EBI

Folgenden: Blasenaufstiegsgeschwindigkeit

U 1ok M24) - Dieses Vorgehen wurde fiir drei ver-
schiedene Volumenstrome (VG,GV(T, p)=0,6;1,2;
gerarbeit, in welcher die Sehnenldngen nichtin
¢ einer Blasenstromung, sondern in einer Einzel-

2,4 m3/h) durchgefiihrt.

Zur Validierung wird il oy \24 Mit einer berech-
neten Blasenaufstiegsgeschwindigkeit uy ,, ver-
glichen. Die Berechnung erfolgt tiber den Quo-
tienten der zwei bekannten Groflen Volumen-
strom und integraler Gasgehalt. In Abbildung 5 :
werden gy \pa UNd Uy 1, miteinander vergli-
chen, wobei zu erkennen ist, dass die mit der
Nadelsonde gemessene Blasenaufstiegsge-
schwindigkeit iy oy \24 iMm homogenen Stro-
mungsregime anndhernd mit der berechneten
GroBe uy,,, Uibereinstimmt. Im heterogenen :
Stromungsregime wiederum sind die Messergeb- :

nisse von iy, \p4 Mit der Nadelsonde zu hoch. :
¢ keit in der Blasenstromung erfahren die Blasen

Die Abweichung der Geschwindigkeiten im he-

terogenen Regime ist auf einen systematischen :
Messfehler zuriickzufithren, denn die Nadelson- :
denspitze zeigt nach unten und kann somit :

ausschlieflich Geschwindigkeiten aufwértsstro-
mender Blasen messen. Im homogenen Regime :

liegen nur aufwdrtsstromende Blasen vor, wes- Zusammenfassung und Ausblick

halbin diesem Regime die gemessene Aufstiegs- :
geschwindigkeit korrekt bestimmt wird. Im
heterogenen Regime hingegen stréomen im :

Randbereich der Blasensdule Blasen abwarts.
Durch Addition der Geschwindigkeiten der auf-
und abwiértsstromenden Blasen ergibt sich eine
mittlere Blasenaufstiegsgeschwindigkeit. Da die
nach unten zeigende Nadelsonde nur die Ge-
schwindigkeiten der aufwartsstromenden Bla-
sen misst, ist die gemessene Blasenaufstiegs-
geschwindigkeit hoher als die vorliegende mitt-
lere Aufstiegsgeschwindigkeit.

Ergebnis Teil lll: Sehnenléange

Die Sehnenldngenmessung erfolgte an der radi-
alen Positionen r = 0 und ebenfalls bei drei Volu-
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Abb. 5: Auftragung der
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menstromen (Vg (T, p) =0,6; 1,2; 2,4 m*/h). Zur
Validierung dienen Messungen aus einer Vorgan-

blasenkette gemessen wurden. Dies ermoglichte
die Validierung der Ergebnisse durch eine Hoch-
geschwindigkeitskamera. Abbildung 6 ver-
gleicht die Sehnenldngen der Einzelblasenkette
(schwarz) mit den Sehnenldngen der Blasenstro-
mung (blau), wobei zu erkennen ist, dass die
Blasen in der Blasenstromung eine grofiere Seh-
nenlidnge vorweisen. Der Unterschied ist darauf
zuriickzufiihren, dass Blasen in einer Blasenstro-
mung eine niedrigere Aufstiegsgeschwindigkeit
haben als Blasen in der Einzelblasenkette, da in
der Einzelblasenkette der Effekt des Windschat-
tens auftritt. Durch die niedrigere Geschwindig-

einen geringeren Widerstand und werden dem-
nach weniger verformt (Abflachung der Blasen).
Daher haben die Blasen in der Blasenstromung
groflere Sehnenldngen als die Blasen in der Ein-
zelblasenkette.

Mit den Ergebnissen dieser Arbeit konnten weit-
reichende Erkenntnisse zur Eignung der Nadel-

e —

£ e Brifler (2019), Einzelblasenkette
% . = Diese Arbeit, Blasenstrémung
=

33/

] o
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@
£ Abb. 6: Vergleich der
3 0 T T T T Sehnenléngen in der

0 100 200_ 300 400 500 Blasenstromung mit
Volumenstrom Vg oo(7, p) / mifmin Sehnenléngen von Blasen in
einer Einzelblasenkette [9]

lokal gemessenen Aufstiegs-
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sonde zur Messung der Hydrodynamik erzielt
werden. Mit dem Vergleich der Sehnenldngen

in Blasenstromungen mit Sehnenldngen in ei- :
ner Blasenkette wurde gezeigt, dass die Nadel- :
: Energiebereitstellung und -speicherung an Be-
die Messung der Sehnenldnge zu validieren,

sonde nachvollziehbare Messungen liefert. Um

wurden aufbauend auf den Ergebnissen dieser :

Masterarbeit die Ergebnisse mit bildgebenden
Messverfahren verglichen.

Die Validierung der lokalen Gasgehalts- und

Geschwindigkeitsmessung zeigt, dass die opti-
sche Nadelsonde im homogenen Strémungsre- :
gime korrekte Messergebnisse liefert. Die Nadel- :

sonde kann somit bereits jetzt in Pilotanlagen

als verlissliche Messtechnik eingesetzt werden, :
um die hydrodynamischen Kenngréfen im ho-

mogenen Stromungsregime zu bestimmen.

Das heterogene Stromungsregime wiederum
birgt sowohl fiir die Bestimmung des Gasgehalts

als auch der Blasengeschwindigkeit Herausfor- :
derungen: Der lokale Gasgehalt wird zu niedrig :

gemessen, da ein Teil der abwértsstromenden

Blasen von der Metallhiilse abgelenkt und nicht
erfasst wird. Die Blasenaufstiegsgeschwindigkeit :
wird wiederum zu hoch gemessen, da die Ge- :
schwindigkeit der nach unten stromenden Bla-

sen nicht erfasst wird. Um auch die abwartsstro-
menden Blasen zu messen, wurde ein erfolgver-
sprechender Ansatz verfolgt: Die Versuchsmat-
rix wurde durch Versuche mit nach oben
zeigender Nadelsonde erweitert. In nachfolgen-
den Arbeiten wurde das heterogene Stréomungs-
regime weiter detailliert erforscht. Zusdtzlich
zur umgekehrten Ausrichtung der Nadelsonde
wurde ein neues Messverfahren mit der Nadel-
sonde entwickelt, um die in diesem Fachbeitrag
gezeigten systematischen Messfehler der Mess-
technik zu verringern. Mit der neuen Auswer-
temethode ist es erstmals moglich, Geschwin-
digkeiten in Echtzeit zu ermitteln - sowohl von
aufwirts- als auch von abwértsstromenden
Blasen. Das neue Messverfahren hat damit das
Potenzial, auch im heterogenen Stromungs-
regime die lokalen hydrodynamischen Kenn-
groflen verldsslich zu ermitteln.

Der Einsatz einer optischen Nadelsonde ermog-
licht neue Erkenntnisse tiber die lokalen Vorgan-
ge in der komplexen Blasenstromung in einem
Blasensdulenreaktor. Aus diesen neuen Erkennt-
nissen sind Riickschliisse fiir eine optimale Aus-
legung und den effizienten Betrieb eines Blasen-
sdulenreaktors moglich. Eine optimale Ausle-
gung bewirkt eine hohe Methanbildungsrate,

: wodurch die Effizienz der Methansynthese und

somit die Effizienz des gesamten Power-to-Gas-
Verfahrens gesteigert wird. Somit gewinnt die
Technologie hinsichtlich einer nachhaltigen

deutung und kann einen wichtigen Beitrag zur
Energiewende leisten. ]

Literatur

[1] Held, M., Schollenberger, D., Sauerschell, S., Bajohr, S., Kolb, T.:
Power-to-Gas. C02 Methanation Concepts for SNG Production at
the Engler-Bunte-Institut, in: Chemie Ingenieur Technik, 2020,
92(5), S. 595-602.

[2] Leiblein, J.: Rdumlich aufgeldste Messung des relativen
Gasgehalts, der Blasengeschwindigkeit und der BlasengréBe in
Blasenstromungen. Masterarbeit, Karlsruhe 2019.

[3] Gotz, M., Lefebvre, J., Mdrs, F., McDaniel Koch, A., Graf, F., Bajohr,
S., Reimert, R., Kolb, T.: Renewable Power-to-Gas: A technological
and economic review. Renewable Energy, 2015.

[4] Gotz, M., Bajohr, S., Graf, F., Reimert, R., Kolb, T.: Einsatz eines
Blasensdulenreaktors zur Methansynthese, in: Chemie Ingenieur
Technik, 2013, 85(7), S. 1.146-1.151.

[5] Gotz, M., Graf, F., Lefebvre, J., Bajohr, S., Reimert, R.: Speicherung
elektrischer Energie aus regenerativen Quellen im Erdgasnetz —
Arbeitspaket 2a: Drei-Phasen-Methanisierung, in: DVGW energie |
wasser-praxis, 2014 (65), S. 41-43.

[6] Bajohr, S., Gotz, M., Graf, F., Kolb, T.: Dreiphasen-Methanisierung
als innovatives Element der PtG-Prozesskette, in: gwf
Gas+Energie, 2012, (153).

[7] Mérs, F., Graf, F., Kolb, T.: Reaktoren fir Dreiphasen-Reaktionen:
Suspensionsreaktoren, in: Reschetilowski, W. (Hrsg.): Handbuch
Chemische Reaktoren, Berlin/Heidelberg 2019.

[8] Mdrs, F., Ortloff, F., Graf, F., Kolb, T.: Hydrodynamik in Blasensau-
len — Messung von relativem Gasgehalt und BlasengroBe, in:
Chemie Ingenieur Technik, 2019, 85(2), S. 1.371.

[9] BriiBler, D.: Validierung der BlasengroBenmessung mittels
Nadelsonde durch Vergleich mit optischen Messungen im
Durchlichtverfahren. Bachelorarbeit, Karlsruhe 2019.

Janina Leiblein war als Projektingenieurin am
Engler-Bunte-Institut (EBI) des Karlsruher Instituts
flir Technologie (KIT) tatig und ist Preistragerin des
DVGW-Studienpreises Gas 2020/2021.

Friedemann Mérs ist Gruppenleiter Verfahrens-
technik am EBI des KIT.

Dr. Frank Graf leitet den Bereich ,Gastechnologie”
am EBI des KIT.

Prof. Dr. Thomas Kolb ist Professor fiir Verfahrens-
technik chemischer Energietrdger am EBI des KIT.

Kontakt:

Friedemann Mors

Engler-Bunte-Institut des Karlsruher Instituts fiir
Technologie

Engler-Bunte-Ring 1-9

76131 Karlsruhe

Tel.: 0721 608-41274

E-Mail: moers@dvgw-ebi.de

Internet: www.dvgw-ebi.de

/

energie | wasser-praxis  04/2022



Erdwarme
nutzbar machen!

Grundlagen fiir Bohrgeratefiihrer zu Bohr-
und Ausbauarbeiten fiir Erdwarmesonden
und andere Warmequellen.

Michael Tholen
Nikolaos Tougiannidis
Simone Walker-Hertkorn

Die Neuauflage liefert das notwendige
Fachwissen fiir den qualitatsgerechten
. . Umgang und die Ausfiihrung von ober-
Arbeitshllfen flaichennahen Erdwarmesystemen.
Geothermie

Gebiindeltes Expertenwissen liefert
Grundlagen, Praxiserfahrung und die
fachgerechten Arbeitstechniken.

Grundlagen fiir Bohr- und Ausbauarbeiten
zur Sicherstellung eines hohen Qualitats-
standards

Detaillierte und verstandliche Aufbe-
reitung mit zahlreichen Abbildungen.

Erscheint April 2022
Jetzt schon vorbestellen unter

shop.wvgw.de

Energli? g\e\le;sesnezr:. | WVgW




