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1 Kurzbericht

1.1 Urspriingliche Aufgabenstellung und Stand von Wissenschaft und Technik

Ziel des Teilvorhabens B (Veolia Umweltservice Sid GmbH & Co. KG) im Verbundprojekt
Pure_Bio_H2 war die Unterstitzung bei der Auswahl und Bereitstellung biogener Rest- und
Abfallstoffe zur Konversion zu hochreinem, klimaneutralem Wasserstoff. Die Herstellroute stellt
eine weitere Saule zur nationalen Wasserstoffbereitstellung dar.

Die Aufgabenstellung umfasste:
e Auswahl geeigneter biogener Reststoffe und deren Aufbereitung [als Schwerpunkt des
Teilvorhabens B],
thermo-chemische Konversion zu einem wasserstoffreichen Synthesegas,
Abtrennung und Reinigung des Wasserstoffs mittels metallischer Membranen,
Auslegung und Aufbau eines Demonstrators sowie eine Wirtschaftlichkeitsanalyse fur
einen industriellen Anwendungsfall.

Angeknlpft wurde an vorhandenes Know-how und bestehende Laborinfrastruktur:

e Beim thermo-katalytischen Reforming (TCR) von Biomasse standen bei Fraunhofer
UMSICHT Laboranlagen und Erfahrung zu Massenbilanzen, Gasqualitaten und der
Nutzung von Nebenstrémen (Biokohle, Ol, Abwarme) zur Verfliigung, auerdem zur
Herstellung keramischer Diffusionsbarrieren in Spritztechnik.

e Beim Fraunhofer IST lagen Kompetenzen in der Prozessentwicklung und
PVD-Beschichtung von Membranschichten fiir Energieanwendungen, besonders von
Pd-basierten Wasserstoffmembranen in Rohrgeometrie vor.

Der wissenschaftlich-technische Ansatz des Projekts war die Kombination dieser Bausteine zu
einem integrierten, auf reale Reststoffstrome ausgelegten Prozess, inklusive Bewertung der
technischen und wirtschaftlichen Machbarkeit im industriellen Maf3stab.

1.2 Ablauf des Vorhabens

AP1 — Bereitstellung und Aufbereitung der Einsatzstoffe: Zu Projektbeginn wurden drei
Reststoffklassen vorselektiert: Wurzelholz, Faserfangstoffe aus der Papierproduktion und
kommunaler Bioabfall. VEOLIA stellte entsprechende Proben bereit. Am Fraunhofer UMSICHT
erfolgten Homogenisierung, Trocknung und Pelletierung. Auf Basis thermo-chemischer Tests
und einer Entscheidungsmatrix (H,-Ausbeute, H,S/NH;-Gehalte, Vorbehandlungsaufwand,
Verfligbarkeit, alternative Verwertung und Kosten) wurden die Faserfangstoffe als
Haupteinsatzstoff ausgewahlt. Entscheidend waren ihre gute Verfugbarkeit, ein glnstiges
Gasbildungsprofil und steigende externe Entsorgungskosten.

AP2 - Thermo-chemische Umsetzung: Die pelletierten und getrockneten Reststoffe wurden in
einer TCR-Laboranlage (2 kg/h) bei UMSICHT untersucht. Es wurden Massenbilanzen und
Gaszusammensetzungen ermittelt. Bewertet wurden insbesondere Wasserstoffausbeute und
Gehalte an Katalysatorgiften (H,S, NH;), da diese flir die nachgeschaltete Membrantrennung
kritisch sind. Die Ergebnisse bestatigten die Eignung der Faserfangstoffe flir eine weitere
Prozessentwicklung.
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AP3 - Prozessentwicklung Wasserstoffabtrennung: In AP3 wurde der Aufbau der
Membranrohre als Prozess entwickelt:
e Auswahl und Charakterisierung grobporéser Edelstahl-Filterrohre (1.4404/1.4571, ID 6
mm, AD 10 mm) von GKN Sinter Metals Filters mit unterschiedlichen Porositaten.
e Aufbringen einer feinporésen keramischen Diffusionsbarriere (ZrO;) durch
Flammspritzen (UMSICHT) und alternativ Tauchbeschichtung (IST).
Die Schichten wurden hinsichtlich Oberflachenrauheit (ZielgréRe ca. 1 um Ra),
Temperaturbestandigkeit und Gasleitwert charakterisiert. Leitwertmessungen zeigten, dass
geeignete Kombinationen aus Filterfeinheit und DBL-Eigenschaften erreicht wurden, bei denen
Support und Keramik die Wasserstoffpermeation der Metallmembran nicht limitieren.
Bubble-Point-Tests ergaben maximale Porendurchmesser im Bereich 2—-3 ym als
Voraussetzung fiir die prinzipielle Abdichtbarkeit durch eine ca. 10 ym starke Metallmembran.

AP4 — Entwicklung metallischer Membranen: Auf die keramisch beschichteten Filterrohre
wurden am IST Pd-Ag-Membranen mittels Hohlkathodensputtern bei variablen Parametern
abgeschieden. Die Charakterisierung umfasste Differenzwagung zur Bestimmung der
Schichtdicke, Helium-Lecktests zur Bewertung der Gasdichtigkeit, und
REM/EDX-Querschliffanalysen zur Untersuchung von Schichtstruktur und Elementverteilung. Es
wurde eine gute Haftung auf der Keramik und eine weitgehend porenfreie Schichtstruktur
nachgewiesen. Eine Ag-Verarmung in der Schicht (Pd-Anreicherung) infolge lonenbeschusses
wurde dokumentiert. Die gemessenen He-Leckraten grenzen an den Bereich der Anforderungen
fur die Erzeugung von Wasserstoff in PEM-Brennstoffzellen-Qualitat (ISO 14687).

APS5 — Testkammer- und Demonstratorbau: Am IST wurde auf der Basis von Simulationen
eine Einzelrohr-Testkammer entwickelt, gebaut und in Betrieb genommen. Das System ist flr
bis zu 450 °C und 6 bar ausgelegt, evakuierbar und erlaubt definierte Prifungen von
Membranrohren unter realitdtsnahen Betriebsbedingungen. Es erfolgten
Temperaturkalibrierungen, Untersuchungen zum dynamischen Verhalten bei
Temperaturanderungen und zum Einfluss von Gasstrémen. Die gewonnenen Daten dienten als
Grundlage fir die Auslegung eines skalierten Demonstrator-Moduls bei UMSICHT mit bis zu 40
Membranrohren, einer aktiven Flache von ca. 0,25 m? und einer theoretischen Trennleistung
von etwa 250 | H,/h. Zum Projektende befand sich der Demonstrator im Aufbau.

APG6 — Wirtschaftlichkeitsbetrachtung: Fir eine reprasentative Papierfabrik wurde ein
Szenario definiert, bei dem feuchte Faserfangstoffe im TCR-Prozess zu Synthesegas,
Wasserstoff und Biokohle umgesetzt werden. Abwarme aus TCR und Schwachgasverbrennung
wird zur Trocknung des Einsatzstoffs und zum Betrieb der Membranabtrennung genutzt;
elektrische Energie wird fur Antriebe und H,-Kompression bendtigt. Biokohle wird als
Kohlenstoffsenke angerechnet, wassrige Nebenstréme werden lokal behandelt oder
co-verbrannt. Auf Basis definierter Eingangswerte wurde eine Gewinn- und Verlustrechnung
(GuV-Rechnung) im Umsatzkostenverfahren durchgefihrt. Fir die getroffenen Annahmen ergibt
sich ein positives operatives Betriebsergebnis (EBIT), womit ein wirtschaftlich tragfahiges
Geschaftsmodell fiir das betrachtete Einsatzszenario aufgezeigt wurde.

1.3 Wesentliche Ergebnisse und Zusammenarbeit

Wesentliche fachliche Ergebnisse sind:
e |dentifikation von Faserfangstoffen aus der Papierproduktion als technisch geeigneter
und strategisch attraktiver Einsatzstoff mit hoher Verfligbarkeit und steigender externer
Verwertungskosten.
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Nachweis, dass mit dem TCR-Prozess wasserstoffreiche Gase mit flir die
Membrantechnik glinstigen Gehalten an H,S und NH; erzeugt werden kénnen.
Entwicklung eines graduierten Membranrohraufbaus (metallischer Support — keramische
Diffusionsbarriere — Pd-Ag-Membran) mit abgestimmten Gasleitwerten, ausreichender
Temperaturbestandigkeit und Oberflachenqualitat.

Erreichen von Helium-Leckraten im Zielbereich fiir die Erzeugung von hochreinem
Wasserstoff fur PEM-Brennstoffzellen.

Konstruktion und Inbetriebnahme einer Einzelrohr-Testkammer sowie Auslegung eines
Mehrrohr-Demonstrators als Schritt in Richtung anwendungsnaher Skalierung.
Nachweis der potenziellen wirtschaftlichen Tragfahigkeit im Referenzfall Papierfabrik
unter Berucksichtigung von Biokohle als CO,-Senke und der Nutzung interner Energie-
und Stoffstrome.

Die Zusammenarbeit erfolgte eng zwischen:

Fraunhofer UMSICHT (Aufbereitung und TCR-Umsetzung der Einsatzstoffe,
Flammspritz-DBL, Demonstratorentwicklung, Wirtschaftlichkeitsanalyse in enger
Abstimmung mit VEOLIA und IST),

Fraunhofer IST (Prozess- und Materialentwicklung der Membranen, Tauchbeschichtung,
PVD-Abscheidung, Testkammer, analytische Charakterisierung),

VEOLIA (Bereitstellung und Bewertung der Reststoffe, Anleitung und Unterstiitzung bei
der wirtschaftlichen Bewertung) sowie

GKN Sinter Metals Filters (Bereitstellung und Anpassung metallischer Sintertrager).

Durch die enge Verzahnung von Prozessentwicklung, Materialforschung und
Wirtschaftlichkeitsbewertung wurde eine belastbare Grundlage fir weiterfihrende
Forschungsaktivitaten geschaffen, die auf den experimentellen Funktionsnachweis (,proof of
concept®) eines integrierten Laborsystems im relevanten Umfeld abzielen. Hierdurch kann
schliel3lich die Basis flr eine spatere Skalierung zu héheren Stufen des Technologie-Reifegrads
(TRL) gelegt werden.
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2 Eingehende Darstellung

2.1 Darstellung der Arbeiten

2.1.1 Ubersicht iiber die Arbeitspakete

Die Arbeitspakete im Verbundprojekt Pure_Bio_H2 bauen entlang der Herstell-Prozesskette auf:
Zunachst wird eine Entscheidung Uber die Wahl geeigneter Bio-Rest- und Abfallstoffe getroffen.
Diese werden in definierter Form bereitgestellt, vorbehandelt und charakterisiert. Danach
werden die Prozesse zur thermo-chemischen Aufbereitung der Einsatzstoffe untersucht und auf
Wasserstoffmenge optimiert. Der Aufbau der Membran zur Abtrennung des entstehenden
Wasserstoffs ist ein dreistufiger Prozess aus der Herstellung des grob-porésen
Metall-Sinterkérpers, der feinpordsen keramischen Diffusionsbarriere und der gasdichten
metallischen Membran, die die eigentliche Gastrennung leistet. Die Entwicklung des
Demonstratormoduls fur die Wasserstoffabtrennung erfolgt in zwei Stufen, eine Testkammer zur
Charakterisierung eines einzelnen Trennmodul-Rohrs, die zur Material- und Schichtentwicklung
unter Realbedingungen eingesetzt wird, und schlielich des skalieten Moduls zur
Demonstration groRerer Wasserstoffmengen. Eine Wirtschaftlichkeitsbetrachtung
(GuV-Rechnung) fur einen definierten industriellen Einsatzfall (Papierfabrik) schlie3t das Projekt
ab.

Eine Ubersicht (ber die Reihenfolge der bearbeiteten Tasks, ihre Zuordnung zu den
Arbeitspaketen und Meilensteinen ist in den nachfolgenden Tabellen aufgelistet. Ausfiihrlicher
sind die Arbeitsinhalte und Ergebnisse der Arbeitspakete dann in den Folgekapiteln
beschrieben.

Nr. Tasks Kapitel
AP1 Bereitstellung und Aufbereitung der Einsatzstoffe
Eingrenzung der Stoffpalette auf 3 Favoriten 21.2
Bereitstellung der 3 Einsatzstoffe im Labormafistab 21.2
Vorbehandlung und Aufbereitung der Einsatzstoffe 21.2
Entwicklung einer Bewertungsmatrix zur Auswahl 21.2

Projekt-Einsatzstoff. Beurteilung anhand technischer und
okonomischer Kriterien. Bertcksichtigung von
Verwertungsalternativen.

Auswahl Faserfangstoffe als Projekt-Einsatzstoff 21.2
Bereitstellung Faserfangstoffe in Projektmengen 21.2
M2 Meilenstein M2: Reprasentative Bereitstellung und
Aufbereitung Einsatzstoffe
AP2 Thermo-chemische Umsetzung der Einsatzstoffe
Uberlegungen zur maximalen Wasserstoffausbeute 213
Anpassung der Vorbehandlung an jeweiligen Einsatzstoff 213
TCR an Wurzelholz, Faserfangstoffen und Bioabfall 213
Energiebilanz, Massebilanzen der Zwischenprodukte; 21.3

Charakterisierung Zusammensetzung Synthesegas:
Wasserstoffausbeute; Potenzial Vergiftung Trennmembran
M4 Meilenstein M4: Datengrundlage zur einsatzstoffbezogenen
H,-Ausbeute-Optimierung im TCR-Betrieb vorhanden
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EingangsgroRen fir Bewertungsmatrix bestimmt

2.1.3

Nr. Tasks Kapitel
AP3/4 | Herstellung und Charakterisierung
Metallsupport
Wahl des Werkstoffs und des Herstellers 214
Geometrie, Toleranzen und Temperaturbelastbarkeit definiert | 2.1.4
Thermo-chemische Belastbarkeit ermittelt 214
Filterparameter qualifiziert: Rauheitsparameter, 214
Poren-GréRenverteilung, Gasleitwerte
Auswahl Filtertyp erfolgt 214
Abweichende (experimentelle) Oberflachen-Endbearbeitung 214
durch Hersteller
Bearbeitung: Schneiden / Anschliisse 214
Konfektionierte Rohre in Tranchen beschafft 214
AP3/4 | Herstellung und Charakterisierung keramische
Diffusionsbarriereschicht (DBL)
Entscheidung zur Parallelentwicklung von 2 214
Auftragsverfahren (Spritzen, Tauchen)
Auftragen der DBL: apparative Voraussetzungen geschaffen | 2.1.4
Schichtdicke und Rauheitsparameter bestimmt 214
M1 Meilenstein M1: Verflugbarkeit erstentwickelter keramischer
Tragerstrukturen als Membransupport
2-lagige Aufbauten entwickelt 214
Nachbearbeitung: schleifen/polieren 21.4
PorengroRenverteilung/Gas-Leitwerte bestimmt 214
Thermische Toleranz des Metall-Keramik-Systems 214
Vergleich zwischen 214
thermisch gespritzten und tauchbeschichteten Coatings
AP3/4 | Herstellung und Charakterisierung Metallmembran
Wabhl der Pd-Ag-Legierung; Edelmetallbeschaffung 21.5
Aufsputtern der metallischen Membran: apparative 215
Voraussetzungen geschaffen
Beschichtungsversuche mit Parametervariationen 21.5
Zerstorungsfreie Ermittlung des Materialauftrags (Wagung) 21.5
Zerstorungsfreie Ermittlung der Barriereeigenschaften 21.5
(He-Leckrate, Bildgebung) bei RT
Test Metallmembran unter Realbedingungen (350 °C)
M3 Meilenstein M3: Prototyp Trennmembran (Einzelrohr)
erfolgreich am IST-Laboraufbau getestet
Alternativen zu Edelmetall-Trennmembran
Optional: 2-lagiger Aufbau
Optional: Glihen in H,
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Nr. Tasks Kapitel

AP5 Bau von Testkammer und Modul
Simulationen zur Auslegung von Testkammer und Modul 21.6
Konstruktion Testkammer und Modul 2.1.6
Aufbau Testkammer mit Versorgungs- und 21.6
Sicherheits-Infrastruktur. 400 °C — 6 Bar
Gasfluss- und Temperaturmessungen 21.6
M5 MS&: Inbetriebnahme des Demonstrators und Funktionstests

Aufbau Modul mit Versorgungs- und Sicherheits-Infrastruktur | 2.1.6
Erster H,-Fluss aus Ar/H,-Gemisch bei 350 °C erzeugt
Fluss und Wirkungsgrad optimiert

Wasserstoffreinheit untersucht

APG6 Wirtschaftlichkeits-Analyse und LCA

Definition Einsatzfall: Faserfangstoffe / Papierfabrik. 21.7
Prognosen fir Stoff- und Energieflisse
Erfassen und Abschatzen von Eingangsgrofen fur 217
GuV-Berechnung
GuV-Berechnung fiir den Einsatzfall Faserfangstoffe / 21.7
Papierfabrik

M6 Meilenstein M6: Praxisrelevante Wirtschaftlichkeitsanalyse

2.1.2 Bereitstellung und Aufbereitung der Einsatzstoffe (AP1)

Aus der Vielfalt méglicher biogener Rest- und Abfallstoffe wurden im Projekt zunachst drei
Abfallklassen vorselektiert: Wurzelholz, Faserfangstoffe aus der Papierproduktion und
kommunaler Haushalts-Bioabfall. Projektpartner VEOLIA stellte dem Konsortium zunachst
Materialproben der drei Abfallklassen zur Untersuchung zur Verfigung.

1. Wurzelholz 2. Papierschlamm 3. Bioabfall

Abb. 01 Vorselektierte Abfallklassen: Wurzelholz, Faserfangstoffe aus der Papierproduktion und kommunaler Haushalts-Bioabfall

Die nachfolgenden Prozessschritte Homogenisieren, Trocknen und Pelletieren wurden am
UMSICHT durchgefiihrt.
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# Trocknen & \
“ Pelletieren N\

Rohmaterial Pellets: vor Trocknen Pellets: nach Trocknen

Abb. 02 Beispiele der ersten Prozessschritte Homogenisieren, Pelletieren und Trocknen der beprobten Reststoffe
Die thermo-chemische Umsetzung der pelletierten Reststoffe lieferte Ausgangsdaten fur die

folgende Entscheidungsmatrix, welcher biogene Reststoff im Projekt anschliellend weiterverfolgt
wurde.

Wurzelholz - Crushing + Pelletieren +
750°¢C : : 220800 2 e Trocknen + Pelletieren
Punkte 3 3 I
Paper sludge - Pelletieren + Trocknen +
750 oC 0.38 0.15 3.20E-06 8.90E-05 PR
2 2 5 3 5

Bioabfall - Trocknen + Pelletieren +
750 °C 0.35 0.14 1.80E-04 1.20E-04 Tocknon

I 2 .

Abb. 03 Entscheidungsmatrix fiir die weitere Verwendung eines Einsatzstoffes fir die ausfiihrliche Betrachtung im Projekt.

Die Entscheidung wurde anhand der folgenden Kriterien vorgenommen:
Hoher H,-Gehalt im Gasstrom

Geringer Anteil an H,S und NH; (Katalysatorgifte)

Umfang der Vorbehandlung (z.B. Sortierung, Zerkleinerung)
Verfugbarkeit und Homogenitat

Alternative Nutzung und Verwertungskosten

Die Entscheidung wurde in der Gesamtschau zugunsten der Faserfangstoffe aus der
Papierindustrie gefallt. Die Wasserstoffausbeute aus Faserfangstoffen liegt in der
Grélenordnung von 0,15 kg H, pro kg Einsatzstoff. Die H,S- bzw. NH;-Gehalte im Produktgas
liegen bei 3 ppm respektive 90 ppm. Die Verfligbarkeit von Faserfangstoffen betragt in
Deutschland mehrere hunderttausend Tonnen pro Jahr. In gréReren Papierfabriken fallen
hiervon 20.000-40.000 t/a an. Die langfristige Verfligbarkeit steht und fallt mit der Existenz der
Papierindustrie in Deutschland. Abnehmer von Faserfangstoffen sind im gréReren Stil

e Ziegeleien (Porosierungsmaterial anstelle von Sagespanen)
Zementwerke (Sekundarrohstoff)
EBS-Kraftwerke (Brennstoff/Heizwertsenker)
Mitverbrennungsanlagen/Kohlekraftwerke oder
Wellpappenwerke.

Die bisherige Abnehmerstruktur ist Gberwiegend (bau-)konjunkturabhangig bzw.
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durch den Kohleausstieg gekennzeichnet. Zum Entscheidungszeitpunkt im Projektverlauf waren
steigende Verwertungskosten zu beobachten. Somit sollte der Anreiz flr Papierfabriken
gegeben sein bzw. starker werden, derartige Reststoffe lokal und selbst zu verwerten (Carbon
Footprint).

Ebenfalls eingegangen in die Entscheidungsfindung ist die Heterogenitat von kommunalen
Bioabfallen, die in diesem Fall eine handische Nachsortierung erforderlich gemacht hatte.

2.1.3 Thermo-chemische Umsetzung der Einsatzstoffe (AP2)
Die pelletierten und getrockneten Einsatzstoffe wurden am UMSICHT in einer TCR-Laboranlage

mit einem Massendurchsatz von 2 kg/h weiterverarbeitet. Funktionsschema und Ansicht der
TCR-Anlage sind in den folgenden Abbildungen gezeigt.

* 4m Einsatzstoff

Karbonisierung

pM mp Synthesegas

Karbonisat

E l S Ol und

Wasser

Katalytisches Reforming

Abb. 04 Funktionsschema des katalytischen Reforming (TCR)
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_TC R-Laboranlage 2kg/h

Abb. 05 Ansicht der verwendeten TCR-Versuchsanlage am Fraunhofer UMSICHT, Standort Sulzbach-Rosenberg

Massenbilanzen und Gaszusammensetzungen nach Pyrolyse der drei zuvor beschriebenen
Einsatzstoffe sind in der nachfolgenden Ubersicht zusammengestellt. Die
Gaszusammensetzungen wurden mittels eigens daflir ausgerichteter GC-MS bestimmt (GC-MS:
Gaschromatographie mit Massenspektrometrie-Kopplung).

Einsatzstoff | Einsatz- | Ol Wasser Kohle Gas Verluste | CH, co CO; H; H.S NH3
stoff [wt.-%] [wt.-%] [wt.-%] [wt.-%] [wt.-%] [Vol.-%] [Vol.-%] [Vol.-%] [Vol.-%] [Vol.-%] [Vol.-%]
[kg]

Wurzelholz 8.00 5.53 15.52 28.74 51.51 0.18 12.41 20.00 21.50 37.65 0.07 0.05

—750 °C

Papier- 8.00 1.17 9.77 51.02 37.74 0.14 9.42 28.38 16.43 39.98 0.0009 0.02

schlamm

— 750 °C

Bioabfall 8.00 2.41 9.63 52.58 34.99 0.04 11.26 19.13 21.75 38.80 0.05 0.03

— 750 °C

Abb. 06 Tabellierte Massenbilanzen und Gaszusammensetzungen aus den untersuchten Einsatzstoffen

Primar wird eine hohe Wasserstoffausbeute angestrebt, bei gleichzeitig niedrigen Gehalten an
Schadgasen wie Schwefelwasserstoff und Ammoniak. Letztere kénnen ein Vergiftungsrisiko fir
die katalytische Aktivitat der nachgeschalteten Gastrennmembran darstellen. Zugleich wird
berlcksichtigt, dass im Endprodukt Wasserstoff fir den Einsatz in PEM-Brennstoffzellen nur ein
extrem niedriger Schwefelgehalt tolerabel ist. Berlicksichtigt man, dass die metallische
Trennmembran eine endlich hohe Selektivitat besitzt, ist es vorteilhaft, wenn bereits das
Synthesegas ein niedriges Niveau von schwefelhaltigen Gasen aufweist.

2.1.4 Prozessentwicklung fiir die Wasserstoffabtrennung (AP3)
Die Arbeitspakete 3 und 4 sind inhaltlich miteinander verknlpft. Beide betrachten die

Komponente Membranabtrennung von Wasserstoff durch metallische Membranen. AP3
fokussiert dabei auf die Entwicklung und Untersuchung von Prozessen, die fur den Aufbau der
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Trennmembranrohre eingesetzt werden mussen. In Abgrenzung dazu wird in AP4 die
Materialentwicklung der eigentlichen diinnen metallischen Trennmembran untersucht.

Die Membranabtrennung von Wasserstoff erfolgt in einer zylindrischen Geometrie, also in Form
von Membranrohren. Hauptvorteil der Rohrgeometrie ist die rotationssymmetrische
Kraftverteilung die aufgrund der Druckdifferenz (Uberdruck Synthesegas auBerhalb des Rohrs,
Unterdruck reiner Wasserstoff innerhalb des Rohrs) entsteht. Die Krafte erzeugen
Druckspannungen auf die verwendeten Materialien, was insbesondere fiir die erforderlichen
keramischen Zwischenschichten unter Stabilitats- und Lebensdauer-Aspekten vorteilhaft ist.

Der Aufbau des Membranrohrs besteht aus (Abbildung 07)

1. grob-porésem metallischem Support, Dicke ca. 2 mm,

2. fein-poréser keramischer Diffusions-Barriereschicht (DBL: Diffusion Barrier Layer), Dicke ca.
100 pm, und

3. gasundurchlassiger metallischer Trennmembran, Dicke ca. 10 um oder dinner.

gradiert pordser Metall-Sinterkdrper

-Metallmembran

ierte, feinpordse,
vische Zwischenschicht
10000,0

Abb. 07 Mikroskopische Aufnahmen der Membran-Tragerstruktur aus (gradiert) gesintertem Metallpulver (€) und darauf
applizierter zweilagiger, feinporéser YSZ-Keramikschicht (@) sowie angedeuteter diinner Metallmembranschicht (€))

Der gradierte Aufbau hat mehrere Funktionen: Die Diffusionsbarriere verhindert Metalldiffusion
zwischen metallischem Trager und metallischer Membranschicht bei hdheren Temperaturen.
Gleichzeitig erlaubt die einstellbare Porositat der Keramikschicht eine Kombination aus zwei
zunachst widerspriichlichen Eigenschaften: den Gas-Abtransport des abgetrennten
Wasserstoffs (mdglichst hohe Gaspermeation) und die geometrische Glattheit der
Trageroberflache, die eine mdglichst defektarme Abscheidung der metallischen Membranschicht
mit nur noch ca. 10 ym Dicke erlaubt. Hierfiir wird eine Obergrenze flir die Rauheit der
keramischen Oberflache von R, = 1 ym angestrebt. Da die Grundstruktur des Substrates (hier
Metall-Sinterkorper) bei praktisch jedem Beschichtungsverfahren bis zu einem gewissen Grad
mit abgebildet wird, sind zur Erzeugung solch feiner Rauheiten Nachbehandlungsschritte fur die
Oberflachen der keramischen Zwischenschichten unumganglich.

Die metallische Trennmembran als Finish-Schicht soll schlielRlich so diinn wie moéglich sein
(héherer Leitwert flr Wasserstoff bei diinneren Schichten), muss aber gleichzeitig ausreichend
dick sein, um eine vollstandig geschlossene Schicht, auch Gber Poren oder einzelne
Erhebungen/UnregelmaRigkeiten, zu gewahrleisten.
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Grob-poroser metallischer Support: Die metallischen Tragerrohre wurden im Projekt vom
Unternehmen GKN Sinter Metals Filters GmbH bezogen und von diesem auch an die
Anforderungen angepasst. Die Filterrohre bestehen aus einem temperaturbestandigen Stahl
1.4404 / 1.4571 und werden in unterschiedlichen Porositatsabstufungen angeboten. Es wurde
eine Rohrgeometrie ID 6 mm, AD 10 mm gewahlt. Vier unterschiedliche Porositatsabstufungen
(siehe Abbildung 08) wurden vom Projektteam charakterisiert, im Hinblick auf Beschichtbarkeit
getestet und verglichen. 3D-Mikroskopbilder (konfokales Lasermikroskop) der unterschiedlichen
Oberflachen sind im Folgenden dargestellt.

Filterfeinheit 40 30 3 0,5
Abb. 08 Oberflachentopographien der im Projekt untersuchten porésen Edelstahl-Tragerrohre

Neben der Filtertopographie wurden Hochtemperaturbestandigkeit und Gas-Leitwert (mit
Stickstoff) bewertet. Wie bereits angesprochen, erfolgten diese Untersuchungen unter anderem
vor dem Hintergrund der Zielkonflikte offener Porositat, Gasdurchlassigkeit und mechanischer
Stabilitat: Einerseits soll die Filterfeinheit so grob wie moglich sein, um hohe Gasleitwerte und
Uber starke Sinterbriicken mechanische Stabilitdt zu gewahrleisten, andererseits soll sie so fein
wie nétig sein, um eine genugende Glattheit fur die nachfolgend aufzubringende keramische
DBL bereitzustellen. Nach der Festlegung der geeigneten Filterfeinheit von 3 wurden
nachfolgend aus diesem Material konfektionierte Rohre mit angeschweil3ten Anschluss- und
Abschluss-Flanschen gefertigt und weiterverwendet, wobei die aktive Porenzone eine
Standardlange von 190 mm besal.

Feinporose keramische Diffusionsbarriereschicht: Zur Herstellung der
DBL-Zwischenschichten wurden zwei Wege untersucht, jeweils mit Yttrium-stabilisierter
Zirkonoxidkeramik: Ein Schlickerverfahren (Tauchbeschichtung; IST, UMSICHT) sowie
thermisches Spritzen (atmospharisches Plasma-, Suspensionsplasma- und Flammspritzen;
UMSICHT). Die Schlickerverfahren ermoglichen einen sehr guten Ausgleich der grob pordsen
Unterstrukturen des Sintermetalls. Nachteilig ist jedoch die Rissbildungsgefahr durch den
Volumenschwund bei anschlieliender Trocknung und Verfestigung solcher Schichten. Bei den
Spritzverfahren bestand die gré3te Herausforderung darin, Schichten mit moglichst feiner, aber
offener Porositat herzustellen und zugleich méglichst glatte Oberflachen zu erzielen, um
Nachbearbeitungsschritte (Schleifen, Polieren) zu reduzieren. Die beschichteten Rohre wurden
bei UMSICHT via taktiler Rauheitsmessung, Bubble-Point Test, druck- und
temperaturabhangiger Gasdurchlassigkeit (bis 5 bar und 750 °C) sowie optisch im Mikro-Schliff
charakterisiert und deren Herstellparameter sukzessive optimiert. Letztlich konnten Uber das
Flammspritzverfahren geeignete Parameter fir stabile Herstellbedingungen erarbeitet werden,
um Stabe fur die anschlielfende PdAg-Beschichtung zur Verfigung bereitzustellen.
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Nachstehend sind die Herstellbedingungen der keramischen DBL mittels Flammspritzen
(Abbildung 09) und mittels Tauchbeschichtung (Abbildung 10) zusammengefasst.

Prozessroute Pulver-Flammspritzen (02, Acetylen, Luft)
Ausgangsstoffe Zr0,-8Y,0;5-Pulver, 30-106 ym, 20-45 pm, 5-25 ym
Flammspritzanlage CD 8000 Brenner / TWIN Pulverférderer (Luft)
Nachbearbeitung Schleif- und Poliermedien

in Korn-Abstufungen 80 — 320 — 500 — 800 — 1200 — 2400

Abb. 09 Herstellbedingungen keramischer DBL auf metallischem Filterrohr mittels Flammspritzen (UMSICHT)

Prozessroute Nach Kot, A. J. (2016): Entwicklung eines metallbasierten
Substratkonzepts flir energieeffiziente Gastrennmembranen (No.
FZJ-2016-02520). Werkstoffsynthese und Herstellungsverfahren.
Ausgangsstoffe YSZ-Pulver TOSOH TZ-8Y; Losungsmittel DBE (Dibasic Ester);
Binder Ethylcellulose; Dispergierer Nuosperse FX 9086; Entlufter
Tego Airex 900

Tauchsystem IST Eigenbau Tauchbeschichter: Schrittmotor-gesteuerte
Linearbewegung, optionale Rotationsbewegung, héhenverstellbare
Plattform

Sinterofen Vakuum-Rohrofen Gero SR 70-500 (max. 1200 °C) mit
Argonspilung

Abb. 10 Herstellbedingungen keramischer DBL auf metallischem Filterrohr mittels Schlicker-Tauchbeschichtung (IST)

Die keramischen DBL wurden ebenfalls mikroskopisch, hinsichtlich Temperaturbestandigkeit
und bezlglich Gasleitwert bewertet. Aulierdem wurden Oberflachenrauheiten taktil vermessen
und der Zielwert von ca. 1 ym Ra nach Schleif- und Polierschritten bestatigt (Ausgangsrauheit
typischerweise R, um 35 um).

Die nachfolgende Abbildung 11 fasst wesentliche Fluss-Druck-Kurven fur unbeschichtete und
keramikbeschichtete metallische Filterrohre zusammen. Idealerweise sollten sich in der
Kaskade Filterrohr — DBL — Metallmembran die Gasleitwerte jeweils um eine Gré3enordnung
unterscheiden, damit in einer Lage immer ein moglichst ungehinderter Wasserstoff-Abtransport
durch die jeweils darunterliegende Lage gewahrleistet ist. Die Abbildung zeigt, dass die
Substrat-Filterfeinheit 3 (blaue Symbole) einen zwei GréoRenordnungen héheren Leitwert besitzt
als die fur die Simulation angenommene Wasserstoffpermeation durch eine gegebene Membran
(roter Schnittpunkt). Die Filterfeinheit 0,5 reduziert den Leitwert bereits signifikant und liegt nur
noch eine Grélkenordnung Uber der angesetzten Wasserstoffpermeation. Die 1-lagig gespritzten
Keramikschichten (schwarze Symbole) liegen etwa einen Faktor 6 oberhalb der
Wasserstoffpermeation, 2-lagig gespritzte Systeme nur noch etwa um einen Faktor 1,5. Bei
UMSICHT vorgenommene Auslagerungsversuche am 2-lagigen System bis 750 °C zeigten
optisch keine Degradationserscheinungen, wie die am IST vorgenommenen Leitwertmessungen
(Magenta-Symbole gegen Ocker-Symbole) bestatigen.
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Abb. 11 Leitwertmessungen (Stickstoff) an Metall-Supports und Keramikbeschichtungen

Weiterhin wurden DBL-Schichten mittels bubble-point-Test nach DIN ISO 4003 hinsichtlich der
maximalen PorengréRen bewertet (Abbildung 12). Hierflir wurde aqua dest. als Prifflissigkeit
verwendet, die Bedeckungshdhe der Priffliissigkeit oberhalb der obersten Poren im Prifkdrper
betrug 5 mm.

/—_ B
P
Flussigkeitsdruck p 7 I_ Probekdrper
o0 0|0,
%60 log® <
0o o Od, o o0
0 0 0 ofo o O
N —
Z Gasdruck p, Priiffiiissigkeit
Bild. Anordnung fiir den Gasblasentest

Abb. 12 Bubble-point-Test nach DIN ISO 4003; Prinzipskizze und Durchfiihrung an keramisch beschichtetem Filterrohr

Aus dem Grenzdruck, ab dem die ersten Blasen beobachtet werden, kdnnen nach Norm die
Durchmesser der grofdten Poren ermittelt werden. Diese lagen in den Messungen in der
Grélenordnung von 2-3 um. Der Wert ist insofern relevant, da eine Chance bestehen muss, mit
einer ca. 10 ym dicken Metallmembranschicht auch die grofiten Poren in der Keramik
abzudichten, woflr nach Mdglichkeit eine Obergrenze des Porendurchmessers von ca. 1 ym
angestrebt werden soll.

Seite 15



2.1.5 Entwicklung metallischer Membranen fiir die Wasserstoffabtrennung (AP4)

Die metallischen Trennmembranschichten fiir die eigentliche Wasserstoffabtrennung wurden am
IST mittels physikalischer Gasphasenabscheidung (PVD, hier speziell: Hohlkathodensputtern)
aufgebracht. Hierfur wurde eine Eigenbau Hohlkathoden Beschichtungsanlage genutzt.
Wesentliche Prozessbedingungen sind nachfolgend tabelliert.

Pumpsystem 2000 m*/h Walzkolben-Pumpstand

Prozessgas Argon, Reinheit 99,999%

Prozessdruck 10-100 Pa

Membranmaterial Palladium-Silber-Legierung 77:23 at%,
Reinheiten 99,95% (Pd), 99,99% (Ag)

Abb. 13 Prozessbedingungen fiir die PVD-Abscheidung von Pd-Ag Membranschichten

Keramikbeschichtete Filterrohre wurden vor der Metallbeschichtung gereinigt und in Chargen
von jeweils 4 Rohren (aktive Filterrohrlange ohne Anschlussflansche: 190 mm)
PVD-beschichtet. Fir die Gleichformigkeit der Schichtdicke wurden die Rohre im
Beschichtungsplasma rotiert, hierfir wurde eine Vakuum-kompatible,
Eigenbau-Rotationseinrichtung verwendet (Abbildung 14).

Abb. 14 Pd-beschichtete Membranrohre in der Rotationseinrichtung fir die gleichmaRige Beschichtung von jeweils 4 Rohren

Die Basischarakterisierung der metallbeschichteten Rohre erfolgte durch Differenzwagung (vor
und nach Pd-Beschichtung) zur Ermittlung der mittleren Schichtdicke, durch Helium-Lecktest zur
Ermittlung der Gas-Leckage durch Poren und Defekte, sowie durch
Raster-Elektronen-mikroskopische Querschliffe.

EDX-Untersuchungen an Querschliffen wurden durchgefuhrt, um die
Element-Zusammensetzung innerhalb der Membranschicht zu bestimmen. Nachfolgende
Ergebnisse zeigen Schichtstruktur und -zusammensetzung in Folge einer Variation des
lonenbeschusses, ein wesentlicher Einflussparameter bei Vakuum-Plasmabeschichtungen.
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Abb. 15  Struktur und Zusammensetzung von Pd-Ag Membranschichten als Funktion des lonenbeschusses. Zum Vergleich:
Ausgangsmaterial Sputtertarget: Pd:Ag = 77:23 at%.

Es ist zu sehen, dass es infolge des lonenbeschusses zu einer Ag-Verarmung
(Pd-Anreicherung) in der abgeschiedenen Schicht kommt. Die Schichtstruktur ist vom
lonenbeschuss nicht nennenswert abhangig. Die Anbindung an die darunterliegende
Keramik-Schichtoberflache ist gut. Die Poren im unteren Drittel der Metallmembran durften
durch eine thermische Diffusion der Edelmetallschicht in die Keramik entstanden sein.

Die wahrend der Parametervariationen an Pd-Ag-beschichteten Filterrohren mit keramischer
DBL ermittelten Leckraten und Schichtdicken sind in der folgenden Ubersicht zusammengestellt.
Zur Einordnung der Werte: Fur die Herstellung von Wasserstoff mit der Reinheit 99,97%, der
nach ISO 14687 PEM-Brennstoffzellenqualitat hat, wird eine He-Leckrate <3E-6 mbar I/s
bendtigt. Dieser Wert wird gerade erreicht. Es ist zu beachten, dass die He-Leckraten lediglich
ein indirekter Indikator fiir die erreichbare Gasdichtheit sind. Eine vollstandige Analyse der
Wasserstoffreinheit unter realen Gasbedingungen (Synthesegas) konnte im Rahmen des
Projekts noch nicht durchgefiihrt werden. Die systematische H,-Permeationscharakterisierung
soll in ein Folgeprojekt Uberfihrt werden.
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Abb. 16  Auftragung gemessener He-Leckraten von Pd-Ag-beschichteten Filterrohren mit keramischer DBL uber der
abgeschiedenen Trennmembran Schichtdicke.

2.1.6 Testkammer- und Demonstratorbau (AP5)

In AP5 bestand die Zielstellung darin, eine voll funktionsfahige Einzelrohr-Testkammer zur
Schichtentwicklung und als Zwischenschritt zum skalierten Demonstrator-Modul darzustellen.
Als Randbedingungen wurden aus regulatorischen und werkstofftechnischen Grunden eine
Temperatur- und Druckbestandigkeit von max. 450 °C und 6 bar definiert. Die Kammer soll
evakuierbar sein zum Erreichen hoher Wasserstoff-Reinheit.

Eine Simulation der Wasserstoffpermeation durch Palladiummembranen (Abbildung 17) wurde
vorab mit vereinfachenden Annahmen durchgefuhrt, um weitere Eckwerte zu prognostizieren:
pro Membranflache erzeugbare Wasserstoffmenge und Separations-Effizienz in Abhangigkeit
von Membran-Schichtdicke, Temperatur, Druckdifferenz und zugeflihrter Synthesegasmenge.
Ergebnisse der Simulation gingen in die Auslegung der Testkammer ein.
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E 0,010 H ;ee;:y;r:gen(ua‘nu?:%)m : 32| e n w
= Number of membrane fubes 1
0] { [Membrane tube active length 180 - 20
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01005 = [Test chamber total pressure 3|
Permeate total pressure (bar 0
4 |Membrane temperature (*C) 350 |
0,000 . . T . . 0
0,0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5

Total feed flow [standard I/s]

Abb. 17 Im idealisierten Modell simulierte Wasserstoffmenge und Separations-Effizienz als Funktion der Synthesegas-Zufuhr. Fur
die hier gezeigte Simulation wurden folgende EingangsgroRen gewahlt: 32 % H2-Anteil am Synthesegas, 1 Membranrohr mit 190
mm aktiver Lange, 10 um Pd-Ag-Schichtdicke, 3 bar Druckdifferenz aufen/innen, 350 °C Temperatur. Der Schnittpunkt der Kurven
ist geeignet als Arbeitspunkt fir die Testkammer. Die Idealisierungen des Modells betreffen die Aktivitat des Katalysators und die Zu-
und Abfuhr der Gase.

Die Einzelrohr-Testkammer wurde am IST entworfen, gebaut und Funktionstests unterworfen.

Zur Steuerung der Prozesse wurde eine flexible, erweiterbare SPS-Steuereinheit (SPS:
Speicherprogrammierbare Steuerung) aus Komponenten im Eigenbau aufgebaut.
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Abb. 18 Einzelrohr-Testkammer-Aufbau am Fraunhofer IST, links im Entwurf, rechts aufgebaut mit Sicherheits-Einhausung,
Zufiihrung Mischgas, eigentlicher beheizter Druckkammer (hier hinter der dunklen Abdeckung nicht sichtbar), Kompressor zur
Verpressung von Wasserstoff in eine Druckflasche und Ableitung von Schwachgas.

An der Druckkammer wurden Kalibrierungen der Temperaturen vorgenommen und die
Korrelation zwischen Temperatur-Regelwert (,Kammertemperatur®) und der
Roéhrchen-Temperatur festgelegt. Es wurde die Tragheit des Systems bei
Temperaturanderungen bestimmt und untersucht, wie sich in dynamischen Prozessen ein
Gasfluss durch das System auf die 0.g. Gro3en auswirkt.

Die durch den Betrieb der Einzelrohr-Testkammer gewonnenen Daten flossen in das Design des
skalierten Demonstrator-Moduls ein. Dieses stellt eine Kapazitat fir bis zu 40 Membranrdhrchen
mit einer aktiven Membranflache von 0,25 m? bereit. Es hat eine theoretische Trennleistung von
ca. 250 Liter Wasserstoff pro Stunde. Zu Projektende war das Demonstrator-Modul am
UMSICHT in der Aufbauphase.

Abb. 19 Konstruktion der skalierten Demonstrator-Druckkammer. Fir die Peripherie sind die gleichen Aggregate vorgesehen wie
fir die Einzelrohr-Testkammer.
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21.7

Fur die

Wirtschaftlichkeitsbetrachtung (AP6)
Wirtschaftlichkeitsbetrachtung AP6 wurde folgendes Szenario zugrunde gelegt:

Eingangsstoff ist feuchte Biomasse (Faserfangstoffe) aus der Herstellung von
Wellpappenrohpapier. Motivation: Die Verfligbarkeit von Faserfangstoffen betragt in
Deutschland mehrere hunderttausend Tonnen pro Jahr. In gréReren Papierfabriken fallen
hiervon 20.000-40.000 t/a an. Papierfabriken bendétigen Warme. CO,-Senken-Zertifikate
kénnten zur CO,-Kompensation eingesetzt werden

Abwarmestrome auf unterschiedlichen Temperaturniveaus entstehen im
thermo-katalytischen Reforming-Prozess und bei der Schwachgasverbrennung. Die
Warmestrome werden fur die Eingangsstoff-Trocknung und den Betrieb der
Membran-Wasserstoffabtrennung wieder eingesetzt.

Elektrische Leistung wird ergéanzend fir die Eingangsstoff-Trocknung, den
TCR-Schneckenantrieb und die Wasserstoff-Kompression eingesetzt.

In der TCR entstehende Biokohle wird als Kohlenstoffsenke angerechnet.
Bridenkondensat der Eingangsstoff-Trocknung und wassrige Phase aus der TCR
werden lokal aufbereitet. Sofern nétig wird verunreinigte wassrige Phase co-verbrannt.
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Abb. 20

Energie- und Stoffstréme fiir die Verwendung von Faserfangstoffen aus der Papierherstellung und das Einsatz-Szenario

Papierfabrik.
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In die GuV-Rechnung gingen folgende Eingangswerte ein:

Jahrliche Menge an Faserfangstoffen

20.000 t/a

Feuchte der Fasern

40 m%

Jahrliche Betriebsstunden

7000 h/a

Produktverteilung

basierend auf den
durchgeflhrten Konversionsversuchen

Spezifische Strom- und Warmebedarfe

Basierend auf

UMSICHT-Technikums-anlage bzw.
theoretischen Berechnungen

CAPEX-Kosten

Annahmen

basierend auf UMSICHT Technikumsanlage
Standort Hohenburg sowie theoretischen

Abb. 21

Eingangswerte fur die durchgefiihrte Gewinn- und Verlustrechnung GuV im Umsatzkostenverfahren

Ergebnis der GuV-Rechnung: Auf Basis der getroffenen Annahmen (Anlagenkapazitat 12.000
tTS/a Faserfangstoffe, H:-Produktionsmenge von 226 t/a, Verkaufspreis von 8 €/kg H., aktuelle
Entsorgungskosten sowie Erlose aus CO.-Zertifikaten) ergibt sich ein positives operatives
Betriebsergebnis (EBIT). Sensitivitatsanalysen zeigen, dass insbesondere die Entwicklung der
Entsorgungskosten fir Faserfangstoffe und die Vergitung von CO.-Senkenzertifikaten einen
wesentlichen Einfluss auf die Wirtschaftlichkeit haben.

Gowinn-und g (Guv)/ Poriode 1 Barachnungsgrundiagen Einhsit HinwaisiAnnahma
Umsatzerldse Abfall - Gate Fee Inputmaterial 700.000 €] 35 €t Menge aus Massenbilanz.
Umszazerose Energle - Verkautvon wasserstor 1719965 € 8 €K0 MEnge aus Massenbilanz, Inkl.-0.4 £y LCHS
Umsatzerlose Erzeugnisse - Karbonisat/ Pllanzenkohls 1785700 € 250 €1 Mange aus Massenbilanz.
Umsatzerlose Erzeugnisse -Flissigohase Ol B9.615 €| 425 €1 Menge sus Massenbilanz.
Summe Umsatz Abfall | Energie | sonstige Erzeugnisse 4275280€
Summe Umsatreriose 4275280 €
Aufwand Warmebedari/Heizenergie Trocknung Inputmaterial 0€ geschlossenar und autarker Wammekreis|auf
Summe Subunter Transport/ i i 0€|
Entsorgung Abfall - Fldssigphase wassiig inkl Fracht -136.780 € -100 €m* Menge aus Massenbilanz, Freis Olabscheiderinhalt
Enteorgung Abfall - COZ-Kosten nach BEHG (Anlzge 2, Teil 5, EBeV) -1B2 683 € -B6 €1 C02 Menge aus Massenbilanz, getrockneter Eincatzsioff, 75% BiomassaCvon TC
Entsorgung Abfall - CO2-Gutschrit aus Karbonisat 93.205¢€ 55 €1Co2 Menge aus Massenbilznz, Karbonisat-Menge abgezogen
ENtgorgun A0Tall - ErUGENKBNCENS &t INKL. Fracht (3Us EINSaEstmocknung) -36.000 €] -6 &m? MENge AUS MassenDilan
Summo MatoriallAufwand Abfallverwartung / besaitigung | Bazugskasten 262.268€
Net Revenue [ Nettoumsatz 4013.022 €|
Per: DPEX-Antall, siehe Zelle 51
Betrigbsverbrauch Sfrom (Inputtracknung, Kompression fir Membranproz, +10%) 668.682€ -0,26 €kiNh Mange aus Energiebilanz, kaine Eiganstrommnutzung
Ubrige sonsligen betrietlichen Aufwendungen -1416.500 € 10 % bezogen auf Gesamtinrest
Sonstige betriebliche Aufwendungen -1085 082 €
" i LR
Sonstige betriebliche Errage
Gross CASH Margin / Cashflow 2.027.940€
Abschreibung Gebaude -357.143€ 5.000.000,00 € 14 Jahre ND, Hallenbau und Infrastrustur fikiiv
Abzchreibung Mobile Gerate -31.250 € 250 000,00 € 8 Jahre ND, Erdbaumaschine fildiv
Abschreibung Sachanlagen -891.500€ 8.815.000,00 € 10 Jahre Nutzungsdauer
Abschieibungen -1279 893 € 14.165.000,00 €
Gross Maigin/ Rohertrag T48.047 €
Bei den gewdhlten Annahmen ist eine Wirtschaftlichkeit
HostenZantralabteiiungen/ Holding . -
e TR o e des Gesamtprozesses durchaus méglich!
[EBITDA./ Gewinn vor Zinsen, Steuern und Abschreibungen 2027.940€

Abb. 22 Ergebnis der durchgefiihrten Gewinn- und Verlustrechnung fir das Einsatz-Szenario Papierfabrik
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2.2 Vergleich der Arbeiten zur urspriinglichen Vorhabenbeschreibung

Die durchgefiihrten Arbeiten und die Projektstruktur entsprachen weitgehend der urspriinglichen
Vorhabenbeschreibung. In allen geplanten Arbeitspaketen wurden Arbeiten durchgefiihrt.

Im Detail ergaben sich zeitliche Verschiebungen in der Startphase im Vergleich zum
urspriinglichen Zeitplan, so dass einzelne Arbeitspakete verspatet begonnen wurden. Die
Verschiebungen wurden durch eine kompaktere Bearbeitung in der zweiten Projekthalfte
weitgehend aufgefangen und das Projekt kostenneutral in der Laufzeit um 4 Monate bis
November 2025 verlangert.

Inhaltlich wurden im Projektverlauf einzelne technische Anpassungen notwendig. Hauptsachlich
musste das Projektteam Mehrarbeiten zur Entwicklung der keramischen
Diffusionsbarriereschicht (zwischen metallischem Tragerrohr und metallischer
Trennmembranschicht) durchfiihren, die den urspriinglich veranschlagten Umfang iberschritten.
Hierzu zahlten mechanische Nachbearbeitungsverfahren und die Evaluierung mehrerer
alternativer Prozessrouten zum Aufbringen der keramischen Schichten.

Bedingt durch die genannten zeitlichen Verschiebungen und inhaltlichen Anpassungen, konnte
zu Projektende die Reinheit des durch Membranverfahren erzeugten Wasserstoffs nicht mehr
analysiert werden.

2.3 Wichtige im Projekt finanzierte Positionen

Wichtigste projektbezogene Positionen. Die nachfolgende Liste der Materialien enthalt nur die
wertmafig grofiten Positionen.

Position Anwendung

Material

Pd-Ag-Sputtertarget Herstellung der
Referenz-Trennmembranschichten
mittels PVD an einer vorhandenen
Sputteranlage des IST

Metallische Filterrohre Tragerrohre (Support) fur den

A Halbzeuge dreistufigen Aufbau der

B konfektionierte Rohre Membranrohre. Halbzeuge zur
Bewertung der Eigenschaften der
metallischen Tragerrohre;
konfektionierte Rohre mit
Anschlussflanschen zur Entwicklung
der nachfolgenden Prozessschritte
und zum Anschluss an
Gasversorgung (Eingang) und
Gaskompressor (Ausgang)

Anlagen (Invest)
geman
Anderungsbescheid
vom 11.12.2023
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Sicherheitseinhausung
Gesamtsystem
Labor-PC Zentrale flexible und erweiterbare
SPS-Steuerung flr den Betrieb der
Einzelrohr-Testkammer am IST
Gas-Kompressor Wasserstoffgeeigneter Kompressor
zum Verpressen des abgetrennten
Wasserstoffs in druckbestandige
Beprobungsflaschen
Gas-Analysesystem Zur Analyse der Zusammensetzung
des TCR-Synthesegases und zur
Reinheitsanalyse des abgetrennten

Wasserstoffs
Analysegerat fur
Schwefelwasserstoff
Magnetruhrer mit Zur Herstellung keramischer
Heizung Diffusionsbarriereschichten mittels
Analysen- und Schlicker-Tauchbeschichtung am
Prazisionswaage IST
Dissolver

Abb. 23 Liste wichtiger projektbezogener Positionen

2.4 Notwendigkeit und Angemessenheit der Arbeiten

Die Verbundpartner bestatigen, dass die durchgefiihrten und abgerechneten Arbeiten fir die
Zielerreichung notwendig und in ihrem Umfang angemessen waren.

2.5 Fortschreibung des Verwertungsplans

Wie im urspringlichen Verwertungsplan beschrieben, wurden im Projektverlauf konkrete
Anwendungsszenarien identifiziert (z.B. Verwertung von Faserfangstoffen aus der
Papierproduktion), fir diese Szenarien Eingangsgrofen ermittelt, und auf theoretischer Basis
die Wirtschaftlichkeit des Konzepts betrachtet.

Der urspriingliche Verwertungsplan ging nach Projektende von einer zligigen Skalierung der
Projektergebnisse in einen mittelgroRen Demonstrator aus, auf dessen Basis eine weitere
Skalierung binnen 3 Jahren in eine Pilotanlage erfolgen konnte.

Im Projektverlauf wurde aber deutlich, dass es insbesondere bei der Membranabtrennung von
Wasserstoff noch Verstandnisfragen zu klaren gilt und technische Voraussetzungen fir die
weitere Verwertung noch nicht vollstandig erflllt sind, so dass insofern der Zeithorizont zu
ambitioniert gesetzt war. Daher fokussiert der Verwertungsplan zu Projektende starker auf der
grundlagenwissenschaftlichen Klarung von Mechanismen der Wasserstoffseparation und der
technischen Basisentwicklung und nimmt insofern eher wieder eine 6ffentliche Projektférderung
in den Blick. In einem Folgeprojekt sollen systematische Permeationsmessungen und
Lebensdauertests unter Schadgas-haltigen Bedingungen durchgefihrt werden.
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2.6 Wissenschaftlich-technischer Fortschritt anderer Einrichtungen

2023 wird von deutschen Unternehmen ein Schutzrecht zur Wasserstoffproduktion aus
organischen Ausgangsstoffen angemeldet’. Geschiitzt wird ein Reaktor, welcher je nach Bedarf
Wasserstoff oder flissige Kohlenwasserstoffe als Energiespeicher produzieren kann und flexibel
in der Wahl der Einsatzstoffe ist. Einsatzstoffe reichen von Biomasse Uber CO, und H,. Die
Anmeldung ist fir den Pure Bio H2 Ansatz nicht kritisch, da es im Kern um einen
multifunktionalen Wirbelschichtreaktor geht zur Umsetzung des Gases (das aus einem
thermochemischen Prozess gewonnen werden kann aber nicht muss) in Gegenwart eines
Katalysators zu flissigen Kohlenwasserstoffen oder Wasserstoff. Das Gas, welches in den
Wirbelschichtreaktor kommt, kann schon Wasserstoff enthalten, der Groldteil des Wasserstoffs
soll aber innerhalb des Wirbelschichtreaktors erzeugt werden mittels Katalysators. Die
Wasserstoffabtrennung kann mittels Membranen erfolgen, aber auch andere Verfahren werden
genannt.

2024 wird von einem amerikanischen Unternehmen ein Verfahren zur Wasserstoffproduktion
aus Abfallen als Schutzrecht angemeldet®. Geschiitzt wird ein Doppelmantel-Schneckenreaktor
(Pyrolyse), der ein wasserstoffreiches Pyrolysegas erzeugt mittels Dampf-Eindlisung und
Reaktion des Dampfes mit Kohle. Das Gas wird in einen separaten Hochtemperaturreaktor bei
1200-1400°C geleitet und dort erhitzt. Danach wird das hocherhitzte Gas in den dul3eren Mantel
des Schneckenreaktors geleitet, um fiur diesen die Warme bereitzustellen. Danach wird der
Wasserstoff vom abgekiihlten Reformiergas in einem weiteren Schritt abgetrennt. Entweder
Uber Druckwechseladsorption (PSA; Pressure Swing Adsorption) oder tber Membranen. Die
Anmeldung ist fir den Pure_Bio_H2-Ansatz nicht kritisch. Denn anders als bei dieser
Patentanmeldung wird bei den thermochemischen Umwandlungsverfahren bei UMSICHT zwar
auch das Pyrolysegas in Kontakt mit heilRer Kohle gebracht, es wird aber kein Extradampf
hinzugegeben, um eine Erhéhung des Wasserstoffs im Gas zu erreichen, sondern die
Restfeuchte des Einsatzstoffes wird genutzt.

2024 publiziert® ein Unternehmenskonsortium den Rohbau einer Anlage zur Herstellung von
grinem Wasserstoff aus Abfallen.

In dem Projekt werden nicht-recycelbare Reststoffe in einem Flugstromreaktor bei bis zu 1.600
°C zu Synthesegas umgesetzt. Aus diesem Synthesegas werden mittels eines von Green
Hydrogen  Technology entwickelten Verfahrens  Wasserstoff in  Brennstoffzellen-
qualitat abgetrennt, und CO, als Kreislaufprodukt separiert

Das Konsortium prognostiziert die Wasserstoffproduktionskosten in der Pilotanlage auf ca. 5
€/kg und zeigt damit, dass thermochemische Konversion von Abfallen eine wirtschaftlich
konkurrenzfahige H,-Quelle werden kann. Am Projekt beteiligt sind ein Unternehmen fir
Abfallbereitstellung und Anlagenbetrieb, fir Anlagentechnik, fir Energie-/Contracting-Modell,
und flr die Nutzung im Schwerlastverkehr.

Zum Projekt Pure_Bio_H2 bestehen folgende Abgrenzungen: (1) Als Ausgangsmaterial werden
in der oben beschriebenen Anlage im Wesentlichen sortenreine Kunststoffabfalle (PET)
verwendet, wahrend beim Pure_Bio_H2-Ansatz vielfdltige und auch heterogene biogene
Abfallstoffe verwendet werden kdnnen.

" Anmeldenummer EP20230168162
2 Anmeldenummer US20240907420

3 Abfalle als Wasserstoff-Ressource: Technologieprojekt feiert Richtfest - H2-news.de
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https://h2-news.de/wirtschaft-unternehmen/abfaelle-als-wasserstoff-ressource-technologieprojekt-feiert-richtfest/

(2) Der Flugstrom-Reaktor arbeitet bei deutlich héheren Temperaturen (1600 °C) als das
TCR-Verfahren und unter Zugabe von zusatzlichem Sauerstoff.

(3) Der Wasserstoff wird aus dem Synthesegas in der Anlage mittels PSA (Pressure Swing
Adsorption) abgetrennt, wahrend wir im Pure_Bio_H2-Ansatz bewusst auf metallische
Membrantechnologie setzen.

Auch wenn die beschriebenen Aktivitaten anderer Einrichtungen keine Kollision mit dem Ansatz

des Pure_Bio_H2-Konsortiums darstellen, zeigen sie doch deutlich das Interesse an
alternativen Wasserstoff-Erzeugungsverfahren mit organischen Ausgangsstoffen.

2.7 Veroffentlichungen

https://www.ist.fraunhofer.de/de/presse-publikationen/2022/nachhaltig-und-klimaneutral-aus-abf
all-wird-wasserstoff.html

E-Paper-Ubersicht | CIRCULAR ECONOMY 2025

SVC 2023 R. Bandorf, J. Beuscher, S. Zellmer, S. Ulrich, K. Ortner, C. Herrmann. Surface
Engineering for Green Hydrogen. Oral presentation

Seite 25


https://www.ist.fraunhofer.de/de/presse-publikationen/2022/nachhaltig-und-klimaneutral-aus-abfall-wird-wasserstoff.html
https://www.ist.fraunhofer.de/de/presse-publikationen/2022/nachhaltig-und-klimaneutral-aus-abfall-wird-wasserstoff.html
https://www.umweltwirtschaft.com/epaper

	 
	 
	1​Kurzbericht 
	1.1​Ursprüngliche Aufgabenstellung und Stand von Wissenschaft und Technik 
	1.2​Ablauf des Vorhabens 
	1.3​Wesentliche Ergebnisse und Zusammenarbeit 

	 
	 
	2​Eingehende Darstellung 
	2.1​Darstellung der Arbeiten 
	2.1.1​Übersicht über die Arbeitspakete 
	2.1.2​Bereitstellung und Aufbereitung der Einsatzstoffe (AP1) 
	2.1.3​Thermo-chemische Umsetzung der Einsatzstoffe (AP2) 
	2.1.4​Prozessentwicklung für die Wasserstoffabtrennung (AP3) 
	2.1.5​Entwicklung metallischer Membranen für die Wasserstoffabtrennung (AP4) 
	2.1.6​Testkammer- und Demonstratorbau (AP5) 
	2.1.7​Wirtschaftlichkeitsbetrachtung (AP6) 

	2.2​Vergleich der Arbeiten zur ursprünglichen Vorhabenbeschreibung 
	2.3​Wichtige im Projekt finanzierte Positionen 
	2.4​Notwendigkeit und Angemessenheit der Arbeiten 
	2.5​Fortschreibung des Verwertungsplans 
	2.6​Wissenschaftlich-technischer Fortschritt anderer Einrichtungen 
	2.7​Veröffentlichungen 


