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2 Arbeits- und Ergebnisbericht (max. 10 Seiten)

2.1 Ausgangslage und Zielsetzung des Projekts

Fiir eine nachhaltige Wasserstoffproduktion aus erneuerbaren Energiequellen (bspw.
Photovoltaik oder Windkraft) muss die Teillastfahigkeit von alkalischen Wasserelektrolyseuren
erhoht werden. Aktuell limitiert eine sinkende Produktgasqualitit die Anlagenverfiigbarkeit in
diesem Lastbereich, da sicherheitstechnische Grenzen den Betrieb einschrinken. Die untere
Explosionsgrenze (UEG) eines Gasgemischs aus Wasserstoff und Sauerstoff liegt bei ca.
4 Vol.% Wasserstoff in Sauerstoff, daher miissen industrielle Elektrolyseure beim Erreichen
von 2 Vol.% Wasserstoff in Sauerstoff (50 % der UEG) abgeschaltet werden [P2]. Zusétzlich
stellt die Elektrolyse unter erhohtem Systemdruck eine wirtschaftlich interessante Alternative
dar, da eine kostenintensive erste mechanische Kompressionsstufe eingespart werden kann und
die steigenden Betriebskosten aufgrund einer nur leicht erhohten Zellspannung kaum die
Wirtschaftlichkeit beeintrdchtigen [P1, P2, P3]. Daher soll im Rahmen dieses Projekt die
Gasreinheit in der druckbetriebenen alkalischen Wasserelektrolyse sowohl theoretisch als auch
experimentell untersucht werden. Wéhrend die experimentellen Untersuchung mit Hilfe des
DFG-geforderten GroBgerdts (Projektnummer: 290019031) in einer selbstentwickelten
Elektrolysezelle durchgefiihrt werden sollen, erfolgt die theoretische Untersuchung mit Hilfe
bestehender Modellansétze, welche um die Dynamik und den Druckeinfluss erweitert werden
sollen. Da hierfiir ebenfalls Stoffdaten und Materialeigenschaften der verwendeten
Komponenten bendtigt werden, sollen diese im Rahmen geeigneter Experimente ermittelt und
mit dem aktuellen Stand der Literatur verglichen werden. Beispielsweise sind in der Literatur
verschiedenste Ansétze zur Berechnung der Gasloslichkeit von Wasserstoff und Sauerstoff im
verwendeten Elektrolyten Kalilauge vorhanden, welche voneinander abweichen [Z6]. Daher
gilt es mit geeigneten Versuchsaufbauten die Gasloslichkeit experimentell zu bestimmen und
die beste Option fiir die Prozessmodellierung zu ermitteln. AuBBerdem besitzt das verwendete
Separatormaterial einen groBen Einfluss auf die resultierende Produktgasqualitit, da im
Elektrolyten geloste Gase durch das Material diffundieren kénnen und somit die
Produktgasqualitdt sinkt. Daher sind die wichtigsten Materialgroflen von Separatoren in einer
experimentellen Studie unter realen Betriebsbedingungen zu bestimmen [P4]. Diese Ergebnisse
sollen ebenfalls zur Verbesserung des Modellansatzes beitragen [P6, P10].

Im Anschluss gilt es sowohl experimentell als auch theoretisch geeignete dynamische
Betriebskonzepte fiir druckbetriebene alkalische Wasserelektrolyse zu ermitteln und
miteinander zu vergleichen [P7-P9]. Daher wurden diese Themen im Projektantrag in folgende
Arbeitspakete unterteilt, welche sich sowohl inhaltlich als auch in ihrer Vorgehensweise
voneinander abgrenzen:

AP 1: Stoffdatenermittlung (Gasldslichkeit, Separatorpermeabilitit)
AP 2: Stationdre Messungen (Produktgasqualitdt, Zellspannung)

AP 3: Stationdre Modellierung (Produktgasqualitit, Zellspannung)
AP 4: Dynamische Messungen (Produktgasqualitét, Zellspannung)
AP 5: Dynamische Modellierung (Produktgasqualitit, Zellspannung)
AP 6: Publikation der Ergebnisse

Wihrend im ersten Teil vom AP 1 die Gasloslichkeit von Wasserstoff und Sauerstoff im
verwendeten Elektrolyten (Kalilauge) in Abhdngigkeit von den Betriebsbedingungen
(Temperatur, Elektrolytkonzentration, Betriebsdruck) experimentell ermittelt werden sollen,
soll in einem zweiten Teil dieses Arbeitspakets die Permeabilitit von geeigneten
Separatormaterialien fiir die alkalische Wasserelektrolyse unter realititsnahen Bedingungen
untersucht werden. Im AP 2 sollen die Produktgasqualititen der alkalischen
Wasserelektrolyseanalage im stationdren Betrieb bei unterschiedlichen Betriebsbedingungen
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(Stromdichte, Druck, Temperatur, Elektrolytkonzentration) gemessen und die Abhidngigkeiten
analysiert werden. Die erhaltenen Ergebnisse sollen im AP 3 zur Weiterentwicklung eines
stationdren verfahrenstechnischen Modells fiir die alkalische Wasserelektrolyse einflieBen. Ein
besonderes Augenmerk soll hierbei auf die Implementierung des Druckeinflusses gesetzt
werden. Ebenfalls soll das Modell um einen geeigneten Ansatz fiir die Modellierung der
resultierenden Zellspannung der Elektrolysezelle erweitert werden. Nachdem die
Produktgasqualitit sowohl experimentell als auch theoretisch im stationdren Zustand untersucht
wurde, ist die Analyse und Nutzung des dynamischen Elektrolysebetriebs geplant. Im AP 4 sind
dynamische Messungen der Produktgasqualitit und der Zellspannung vorgesehen, um
geeignete Betriebskonzept fiir die Verwendung von fluktuierenden, erneuerbaren
Energiequellen zu entwickeln. Hierfiir sollen realititsnahe Stromdichteprofile als
Eingangssignal fiir die Elektrolyseanlage vorgegeben und anschlieBend geeignete
Betriebsweisen experimentell miteinander verglichen werden. Beispielsweise bietet sich
hierbei die dynamische Umschaltung zwischen einer getrennten und einer gemischten
Betriebsweise beider Elektrolytkreislaufe an, was bereits in Vorarbeiten erprobt wurde [Z2].

2.2 Durchgefiihrte Arbeitsschritte und Konzeptabweichungen

Im Arbeitspaket 1 war die Untersuchung der Gasloslichkeit unter Variation der
Elektrolytkonzentration, der Temperatur und des Systemdrucks vorgesehen. Aufgrund des sehr
aufwendigen Aufbaus fiir Versuche unter erh6htem Druck wurden die Gasloslichkeiten der
Gase Wasserstoff und Sauerstoff im Elektrolyten bisher nur unter Variation der
Elektrolytkonzentration und der Temperatur untersucht. Die Soll- und Ist-
Versuchsbedingungen dieser Versuchsreihe sind in Tabelle 1 aufgefiihrt.

Tabelle 1: Soll- und Istwerte der Betriebsparameter fiir die experimentelle Bestimmung der
Gasloslichkeit mit Hilfe einer rotierenden Scheibenelektrode.

Soll Ist
abs. Druck / bar 1/10/20/30 1
Temperatur / °C 50/60/70/80 25/40 /60 /80
28/30/32/34 KOH:10/20/25/30/35/40
: _0
Konzentration / Gew.-% NaOLL: 10 /20

Insgesamt wurden zwar die Versuche unter erhohtem Druck ausgelassen, dafiir wurde der
Einfluss der Elektrolytkonzentration in einem gréferen Konzentrationsbereich untersucht.
AuBlerdem wurde die Gasloslichkeit nicht nur in Kombination mit einer wissrigen
Kalilaugelosung (KOH) experimentell bestimmt, sondern es wurde ebenfalls eine wassrige
Losung mit Natriumhydroxid (NaOH) betrachtet. Auflerdem wurden im Rahmen dieses
Versuchsaufbaus zusitzlich noch die Dichten und Leitfadhigkeiten der angesetzten
Elektrolytldsungen untersucht, was bisher nicht im Projektplan vorgesehen war. Diese
zusitzliche Bestimmung von Stoffdaten wurde miteinbezogen, da hiermit die Genauigkeit der
zu entwickelnden Modelle erh6ht werden kann. Da die erhaltenen Daten der Gasloslichkeit
unter atmosphérischen Bedingungen grundsitzlich mit Literaturdaten {ibereinstimmten und die
Druckabhéangigkeit fiir die Modellierung auch als ideal angenommen werden kann, wurde auf
eine Erweiterung des Aufbaus fiir einen Druckbetrieb verzichtet, da der Nutzen der
experimentellen Daten deutlich geringer als der Zeit- und Kostenaufwand wire. Die erhaltenen
Daten bestdtigen die Korrelationen aus einer Vielzahl Literaturquellen und kénnen daher als
valide fiir die Modellierung der alkalischen Wasserelektrolyse angenommen werden [Z6].
Grundsétzlich hat sich nur gezeigt, dass die experimentell bestimmten Gasloslichkeiten bei
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allen Versuchen unterhalb der Literaturdaten liegen. Die Ursache fiir diese Abweichungen muss
in zukiinftigen Arbeiten noch ermittelt werden.

Im Arbeitspaket 2 war die systematische Untersuchung der stationdren Produktgasqualitat unter
Variation einzelner Betriebsparameter vorgesehen. In Tabelle 2 sind die Soll- und Ist-
Versuchsbedingungen aufgefiihrt.

Tabelle 2: Soll- und Istwerte fiir die experimentelle Untersuchung das Produktgasqualitét in
der alkalischen Wasserelektrolyse.

Soll Ist
Stromdichte / KA m?2 03-5 0,5-7
abs. Druck / bar 1-30 1-20
Volumenstrom / L min’! 0,5-2 0,1 -1
Temperatur / °C 50-90 50-80
Konzentration / Gew.-% 28 - 36 20-35

In der Projektbeschreibung wurde bereits darauf hingewiesen, dass zum Zeitpunkt der
Antragsstellung die genauen Grenzen und Moglichkeiten des neuen Teststands noch nicht
bekannt waren, daher mussten noch einige Anpassungen der realen Versuchsparameter
vorgenommen werden. Insgesamt wurden aber alle angesprochenen Parametervariationen
untersucht. In den ersten beiden Projektjahren war die Verfligbarkeit der Versuchsanlage
aufgrund von Materialversagen deutlich reduziert, weswegen in dieser Zeit nur wenige
Versuchsreihen durchgefiihrt werden konnten.

Die erhaltenen Ergebnisse konnten danach fiir die Weiterentwicklung des bestehenden,
stationdren Modells in den Arbeitspaketen 3 und 5 genutzt werden. Da insbesondere die
auseinanderdriftenden Elektrolytkonzentrationen bei getrennten Elektrolytkreisldufen die
resultierende Produktgasqualitit beeinflusst und somit theoretisch nie ein vollstindig
stationdrer Betriebszustand bei getrennten Elektrolytkreisldufen erreicht werden kann, wurden
direkt zum Beginn des Projekts die dynamischen Effekte in das Modell integriert, wodurch eine
sinnvolle Validierung mit den bisher erhaltenen Ergebnissen ermoglicht wurde. Zusétzlich
wurde zur Implementierung eines Zellspannungsmodells die Energiebilanz des gesamten
Systems aufgestellt, um dynamische Fahrweisen im Modell besser abbilden zu konnen.
Insgesamt hat sich gezeigt, dass eine Validierung des Modells mit stationdren Messdaten
problemlos in der bisherigen Entwicklungsumgebung Siemens PSE gPROMS ModelBuilder
moglich war. Der fortschreitende Komplexititsgrad des Modells und die vielen Einflussgrof3en
erforderten aber eine dynamische Modellvalidierung mit fluktuierenden experimentellen
Versuchsdaten, was nicht ohne einen deutlich groBeren Aufwand in der bisherigen Umgebung
moglich gewesen wire. Deshalb wurde das Modell vollstandig in die Programmiersprache
Python (Version 3) iiberfiihrt, womit die Differentialgleichungssysteme mit Hilfe des Pakets
GEKKO (Version 1.0) gelost werden konnen. Aullerdem wurden direkte Schnittstellen sowohl
zu den Messdaten des Gaschromatographen als auch zu den Messdaten der Versuchsanlage
programmiert, wodurch eine Validierung mit einer Vielzahl von dynamischen Versuchen
moglich wurde. Insgesamt hat dieser Schritt die Genauigkeit des Modells und die
Validierbarkeit deutlich verbessert.

Aufgrund des Erfordernisses an dynamische Versuchsdaten zur Modellvalidierung wurde

deshalb das Arbeitspaket 4 um Versuche mit synthetischen, fluktuierenden Lastprofilen

erginzt, welche nicht grundsitzlich zur Erweiterung des Teillastbereichs beitrugen, sondern

eher fiir die Modellvalidierung herangezogen wurden. Mit Hilfe des validierten, dynamischen
7
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Modells des alkalischen Wasserelektrolyseurs war es nun moglich, gezielte dynamische
Betriebsweisen zu erforschen oder dynamische Versuchsreihen zu planen. In diesem
Zusammenhang wurden erstmalig sinusformige Stromdichteprofile fiir den alkalischen
Wasserelektrolyseur genutzt und der Effekt auf die Gasreinheit und Zellspannung bewertet.
Insgesamt konnte keine groBle Abweichung zum idealen Verhalten gemédl dem Modell
nachgewiesen werden. Neben gleichformigen, dynamischen Stromdichteprofilen wurden auch
fluktuierende Stromdichteprofile mit Hilfe der Daten der universititsinternen Wetterstation
erzeugt und fiir Versuche und Simulationen verwendet. Hierbei hat sich ebenfalls gezeigt, dass
Experiment und Simulation sehr gut libereinstimmen und deshalb mit der Entwicklung von
geeigneten dynamischen Prozessfithrungsvarianten begonnen werden kann. Hierfiir wurden
synthetische, fluktuierende Lastprofile als Beispiel fiir die Nutzung von Photovoltaikanlage
oder Windkraftanlagen zum Betrieb von alkalischen Wasserelektrolyseuren mit etablierten
Literaturansitzen berechnet und zum weiteren experimentellen und modellgestiitzten Vergleich
der Prozessfithrungsstrategien verwendet.

2.3 Erfahrungen iiber die angewandten Methoden und Nachnutzungsmoglichkeiten
Die angewandten Methoden konnen in Folgeprojekten sehr gut weitergenutzt werden.
Insgesamt wurden im Rahmen der Studien dieses Projekts geeignete Versuchsablédufe fiir die
Bewertung von Separatormaterialien entwickelt. Grundlegend konnen neu entwickelte
Materialien mit Hilfe der verdffentlichten Methoden und experimentellen Ergebnissen direkt
mit dem aktuellen Stand der Technik verglichen werden, wodurch viele Materialhersteller an
Tests gemél unseren verdffentlichten Daten interessiert sind.

Ebenfalls werden die gemessenen Gasreinheiten und Modellansdtze zur Beschreibung des
Anlagenverhaltens in verschiedenen Folgeprojekten eingesetzt, welche alle im Jahr 2021
gestartet sind:
o Alkalische Wasserelektrolyse mit Gasdiffusionselektroden — DFG-Projekt 450621348
e Innovationslabor Wasserelektrolyse: Vom Material zum System (InnoEly) — gefordert
durch das MWK des Landes Niedersachsen
e Entwicklung und Charakterisierung von kostengiinstigen Wasserelektrolysestacks
(StaR) — BMBF-Projekt 03HY 102B

Neben den universititsinternen Folgeprojekten konnen die verdffentlichten Ergebnisse
ebenfalls von externen Forschungsgruppen zur Projektentwicklung herangezogen werden, was
insgesamt das Verstdndnis und die Weiterentwicklung der alkalischen Wasserelektrolyse stérkt.

Neben der themenbezogenen Weiternutzung konnen die erhaltenen Erfahrungen im Hinblick
auf die Modellierung von komplexen, verfahrenstechnischen System in der Open Source
Programmiersprache Python fiir viele andere Modellansétze verwendet werden, woflir bis vor
wenigen Jahren kostenintensive kommerzielle Software eingesetzt werden musste, da es keine
Alternative zur Losung von komplexen Differentialgleichungssystemen gab. Insgesamt konnen
so Kosten eingespart und die Vergleichbarkeit der Modellierungsansitze erhoht werden, da nun
eine freie Referenzsoftware existiert, die nicht nur fiir Projekte, sondern auch direkt in der Lehre
eingesetzt werden kann. Wenn es die jeweilige Modellkomplexitét zuldsst, sollten zukiinftige
Projekte vermehrt auf Open Source Software setzen, damit in den néchsten Jahren eine grof3ere
Nutzerbasis von freier Software fiir die Forschung entsteht und somit weniger kostenintensive
Software im Rahmen von 6ffentlich geforderten Projekten beschafft werden muss.
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2.4 Bisher vorliegende Ergebnisse und Zugriffshiaufigkeit durch Dritte

Innerhalb des Arbeitspakets 1 wurde sowohl die Gasloslichkeit von Wasserstoff und Sauerstoff
in Kalilauge und Natronlauge bei unterschiedlichen Umgebungsbedingungen experimentell mit
Hilfe einer rotierenden Scheibenelektrode bestimmt. Ausgewihlte Ergebnisse fiir die
Wasserstoffloslichkeit in Kalilauge sind in Abhidngigkeit von der Temperatur und der
Elektrolytkonzentration in Vergleich zu Literaturdaten in Abbildung 1 dargestellt.
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Abbildung 1: Berechnete (links) und gemessene Gasldslichkeiten (rechts) von Wasserstoff in
Kalilauge in Abhdngigkeit der Elektrolytkonzentration und der Temperatur [Z6].

Es ist erkennbar, dass die gemessene Gasloslichkeit von Wasserstoff besonders bei hohen
Temperaturen und geringen Elektrolytkonzentrationen von den Literaturwerten abweicht.
Diese Abweichungen konnen vermutlich auf systematische Messfehler in diesen Bereichen
zuriickgefiithrt werden. Insgesamt liegen die ermittelten Gasldslichkeiten aber in einem
dhnlichen GroBenbereich wie die Literaturdaten. Eine besonders gute Ubereinstimmung wird
bei hoheren Elektrolytkonzentrationen ab 30 Gew.-% KOH erreicht. Somit kdnnen die
Messungen im realititsnahen Anwendungsbereich fiir die alkalische Wasserelektrolyse zur
Identifikation der am besten geeigneten Modellansétze aus der Literatur verwendet
werden [Z6]. Hierbei hat sich herausgestellt, dass die Sauerstoffldslichkeit in Kalilauge am
ehesten mit den Ansdtzen von Himmelblau [Z7] und Weisenberger et al. [Z8] beschrieben
werden kann, da in dieser Kombination die erhaltenen Messergebnisse grof3tenteils unter den
relevanten Betriebsbedingungen nachgestellt werden konnen. Zur Beschreibung der
Wasserstoffloslichkeit ist die Kombination aus den Ansédtzen von Himmelblau [Z7] und Shoor
etal. [Z9] am besten geeignet, da hier ebenfalls die Ubereinstimmung mit den Messergebnissen
bei hoher konzentrierten Elektrolytlosungen gut ist [Z6]. Fiir die Ergebnisse beziiglich der
Studie zu Separatoren fiir die alkalische Wasserelektrolyse wird auf unsere Open Access
Verotfentlichung verwiesen (siche [P4]). Insgesamt konnte gezeigt werden, dass Diaphragmen
(pordse Separatoren) aktuell die beste Performance fiir die alkalische Wasserelektrolyse
aufweisen, da sowohl die ohmschen Verluste als auch die Beeinflussung der Gasreinheit nur
sehr gering sind. Zudem konnte bestétigt werden, dass funktionalisierte Membranen eher fiir
geringere Elektrolytkonzentrationen geeignet sind, wodurch diese eine interessante Alternative
fir die alkalische Membranelektrolyse sind, welche in Zukunft eine groBere Bedeutung
erlangen konnte, da diese eine direkte Alternative zur PEM-Elektrolyse darstellt.
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Im Arbeitspaket 2 sollten die stationdren Produktgasqualititen der alkalischen
Wasserelektrolyse bei unterschiedlichen Betriebsbedingungen vermessen werden. Fiir die
Ergebnisse wird ebenfalls auf unsere Verdffentlichung verwiesen (siehe [P1]).

Fiir die Ergebnisse aus den Arbeitspaketen 3 und 5 (Weiterentwicklung des Modells fiir die
alkalische Wasserelektrolyse) wird auf die geplanten Arbeiten im Kapitel 5 verwiesen.
Grundlegend war die Weiterentwicklung des verfahrenstechnischen Modells mit Hilfe der
experimentellen Versuche erfolgreich, jedoch verzogerten sich einige der essentiellen
Versuchsreihen aufgrund einer geringen Anlagenverfiigbarkeit in den ersten beiden
Projektjahren (siehe Abschnitt 2.2). Als Ausgleich wurde in dieser Zeit ein Review-Artikel zur
alkalischen Wasserelektrolyse in Kombination mit erneuerbaren Energien verdffentlicht
(siehe [P2]), welcher bisher (18.08.2021) 15747-mal im Volltext aufgerufen wurde und damit
einer der erfolgreichsten Artikel dieser Zeitschrift aus den letzten drei Jahren ist.

Die Weiterentwicklung des verfahrenstechnischen Modells fiir die alkalische
Wasserelektrolyse wurde auf Basis der Veroffentlichung von Haug et al. [Z1] durchgefiihrt.
Die Elektrolysezelle wird hierbei als zwei iiber einen Separator verbundene zweiphasige,
kontinuierliche Riihrkessel dargestellt. Daher erfolgte die Einbeziehung von dynamischen
Effekten durch die Einfiihrung des Akkumulationsterms in den Bilanzgleichungen. Auch die
Gasabscheider mussten als eine weitere Modelleinheit eingebunden werden, da die Volumina
beider Apparate einen signifikanten Effekt auf die =zeitliche Entwicklung der
Gasverunreinigung haben. Hierflr wurden beide Behilter ebenfalls als zweiphasige,
kontinuierliche Riihrkessel in das Modell implementiert. Der Druckeinfluss musste
insbesondere bei der Gasphase beriicksichtigt werden. Hierfiir wurden ideale Beziehungen
zwischen den Druckniveaus angenommen, sodass sowohl der Gasblasendurchmesser als auch
der Gasphasenanteil mit steigendem Druck sinken. Ebenfalls erhdht sich bei steigendem Druck
die maximal im Elektrolyten 16sliche Gasmenge, da ebenfalls ein hoher Partialdruck der
Spezies vorherrscht. Somit verblieben zwei Modellparameter, welche fiir eine Validierung
genutzt werden konnen. Haug et al. beschrieb bereits in den Vorarbeiten, dass die
Gasentwicklungseffizienz als Validierungsgrofe fiir die alkalische Wasserelektrolyse geeignet
ist, da die Massentransportvorginge wihrend der Gasentwicklung an den Elektroden nur
schwer exakt beschrieben werden konnen [Z1]. Daher muss hierfiir eine geeignete
Korrelationsgleichung entwickelt und mit experimentellen Messdaten validiert werden. Neben
der Stromdichteabhingigkeit musst bei dieser GroBle ebenfalls die Druckabhidngigkeit mit
implementiert werden, da die Gasentwicklungseffizienz aufgrund der héheren Gasloslichkeit
sinken muss. Dariiber hinaus haben Haug et al. und Trinke et al. bereits darauf hingewiesen,
dass eine Ubersittigung der gelosten Produktgasspezies in der Separatornihe vorliegen muss,
da die Gasverunreinigungen mit getrennten Elektrolytkreisldufen deutlich oberhalb der ideal zu
erwartenden Werte liegen [P1]. Daher wurde hierfiir ebenfalls eine weitere Modellgréf3e
eingefiihrt, welche im weiteren Verlauf als Ubersittigungsfaktor bezeichnet wird.

Die eigentliche Modellvalidierung wurde anschlieBend mit Hilfe von stationdren und
dynamischen Versuchsdaten durchgefiihrt, womit die Korrelationsparameter fiir die
Gasentwicklungseffizienz und den Ubersittigungsfaktor mit Hilfe einer Parameterbestimmung
ermittelt wurden. Die finalen Validierungsergebnisse werden in der noch geplanten
Verdffentlichung mit einem Verweis auf dieses Projekt aufgefiihrt sein. Als Beispiel ist in
Abbildung 2 ein Vergleich zwischen dynamischen Versuchsdaten und dem aktuellen Stand des
Modells dargestellt.
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Abbildung 2: Gemessene (Punkte) und simulierte (Linie) Gasverunreinigung wihrend der
dynamischen Modellvalidierung mit gemischten und getrennten Elektrolytkreisldaufen bei
60°C und einem Elektrolytvolumenstrom von 350 mL min™! [P10].

Innerhalb von Arbeitspaket 4 waren dynamische Versuche fiir die Entwicklung von
vorteilhaften Betriebskonzepten fiir die alkalische Wasserelektrolyse in Kombination mit
erneuerbaren Energien vorgesehen. Neben der Verwendung von realen Wetterdaten, wurden
ebenfalls synthetische Lastprofile von Windkraft- und Photovoltaikanlagen mit Hilfe von
etablierten Modellansdtzen aus der Literatur simuliert, wodurch ein gezielter Vergleich von
unterschiedlichen Fahrweisen ermdglicht wurde.

Die Veroffentlichung einer solchen experimentellen Studie ist in den ndchsten Monaten
geplant. Insgesamt hat sich gezeigt, dass sowohl das periodische Wechseln zwischen getrennten
und zusammengefiihrten Elektrolytkreislaufen als auch eine adaptive Regelung des
Elektrolytvolumenstroms im Hinblick auf die aktuelle Systemlast sehr gute Mdglichkeiten sind,
um die Gasverunreinigung im fluktuierenden Teillastbereich deutlich zu senken. In Abbildung
3 sind hierfiir beispielhafte Simulationsergebnisse fiir diese Studie dargestellt, welche mit Hilfe
des Versuchsstands ebenfalls experimentell nachgestellt wurden.

Insgesamt ist zu erkennen, dass ein dauerhafter Betrieb mit gemischten Elektrolytkreislaufen
unter diesen Randbedingungen nicht sinnvoll ist, da die Gasverunreinigung in manchen
Zeitrdumen oberhalb von 2 Vol.-% Wasserstoff in Sauerstoff liegt und technische Anlagen aus
Sicherheitsgriinden hitten herunterfahren werden miissen. Mit Hilfe des dynamischen Betriebs
kann die Gasverunreinigung unter diesen Betriebsbedingungen nahezu halbiert werden,
wodurch die Anlagenverfiigbarkeit erh6ht wird und somit mehr erneuerbare Energie fiir die
Wasserstoffproduktion verwendet werden kann. Der Einfluss dieser Betriebskonzepte auf die
Zellspannung ist nur minimal, da die Elektrolytkonzentration durch das Mischen beider
Kreisldufe ausgeglichen wird und somit keine signifikanten Nachteile zum konventionellen
Betrieb entstehen. Der eigentliche Nutzen dieser Verfahrenskonzepte kann daher direkt mit der
Erhohung der Produktgasqualitit bewertet werden. Damit wird eine weniger intensive
Aufreinigung der Produktgase bendtigt und eine lingeren Anlagenbetriebszeit ermoglicht.
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Daher ist die Einbindung von dynamischen Betriebskonzepten fiir die grofStechnische Nutzung
von alkalischen Wasserelektrolyseuren abschlieBend als positiv zu bewerten. Vorldufige

Ergebnisse dieses Arbeitspakets wurden bereits auf mehreren nationalen und
Fachkonferenz einem breiten Publikum prisentiert [P6-P10].
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Abbildung 3: Simulierte (durchgezogene Linien) und experimentelle Ergebnisse (Punkte) der
Gasverunreinigung bei einem Systemdruck von 7 bar, einer Elektrolyttemperatur von 60°C und
einem Elektrolytvolumenstrom von 350 mL min!. Die wissrige Elektrolytlosung enthilt

ungefihr 32 Gew.-% KOH [P10].

Inhaltlich wurden hiermit alle Themen der Arbeitspakete bearbeitet und bereits ein groBer
Anteil der Ergebnisse in Form von Publikationen in Fachzeitschriften veroffentlicht. Die bisher
noch ausstehenden Projektergebnisse sollen zukiinftig ebenfalls verdffentlicht werden (siehe

Kapitel 5).

2.5 Zum Projekt beitragende Personen

Die Personen, welche einen signifikanten Beitrag zu den Projektergebnissen beitragen haben,
sind in der nachfolgenden Tabelle mit der jeweiligen Zugehorigkeit und Funktion aufgefiihrt.

Person Zugehorigkeit Funktion

Prof. Dr.-Ing. Thomas Turek TU Clausthal Antragsteller

Jorn Brauns TU Clausthal Projektbearbeiter

Dr.-Ing. Philipp Haug TU Clausthal Interner Kooperationspartner fiir
AP 2 [P1]

Prof. Dr.-Ing. Gregor TU Clausthal Interner Kooperationspartner fiir

Wehinger
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Jonas Schonebeck TU Clausthal Abschlussarbeiter (Masterarbeit) fiir
AP 1, AP 2, AP 3und AP 5, AP 6 [P4,
72]

David Hovelmeyer TU Clausthal Abschlussarbeiter (Masterarbeit) fiir
AP 2, AP 3 und AP 5 [Z4]

Felix Géade TU Clausthal Abschlussarbeiter (Masterarbeit) fiir
AP 2und AP 5 [Z5]

Niklas Speer TU Clausthal Abschlussarbeiter (Masterarbeit) fiir
AP 1 und AP 3 [Z6]

Bjarne Kreitz TU Clausthal Interner Kooperationspartner fiir
AP 5/6 [P3]

Dr.-Ing. Maik Becker TU Clausthal Interner Kooperationspartner fiir
AP 5/6 [P5]

Patrick Trinke LU Hannover

Boris Bensmann LU Hannover Externer Kooperationspartner fiir

Prof. Dr.-Ing. Richard LU Hannover AP 6 [P1]

Hanke-Rauschenbach
Mikkel Rykar Kraglund. DTU, Dianemark

David Aili DTU, Danemark Externer Kooperationspartner fiir
Prof. Jens Oluf Jensen DTU, Danemark X p p' . Y
, , . AP 1/6: Separatormaterialien,
Jaromir Hnat. UCT, Tschechien Kooperationspartner fiir dic
Prof. Karel Bouzek UCT, Tschechien P ) P
.. : Masterarbeit von Jonas
Jan Zitka CAS, Tschechien Schénebeck [P4, 73]
Willem Mues Agfa-Gevaert ’
N.V., Beglien
Dr.-Ing. Ingmar Hartung IAV GmbH Kooperationspartner fiir die

Masterarbeit von David Hévelmeyer

Prof. Dr.-Ing. Thomas Turek agierte als Antragssteller und Projektbetreuer fiir die Gesamtheit
der anfallenden Themengebiete. Jorn Brauns war der hauptsidchliche Projektbearbeiter und
somit fiir die Planung, Durchfiihrung, Dokumentation und Verdffentlichung der Ergebnisse der
Arbeitspakete verantwortlich. Auflerdem wurden die aktuellen Fragestellungen von dynamisch
betriebenen alkalischen Wasserelektrolyseuren in Kombination mit erneuerbaren Energien in
einem Review-Artikel vom Projektbearbeiter veroffentlicht (siehe [P2]). Die Messung der
stationdren Produktgasqualitéten auf verschiedenen Druckniveaus (AP 2) konnte gemeinsam
mit Philipp Haug und Partnern von der LU Hannover aus der Arbeitsgruppe von Prof Dr.-Ing.
Richard Hanke-Rauschenbach durchgefiihrt werden. Die Ergebnisse sind bereits in der
Zeitschrift Journal of The Electrochemical Society publiziert (siche [P1]). Im Rahmen von
Abschlussarbeiten leisteten Jonas Schonebeck, David Hovelmeyer, Felix Gidde und Niklas
Speer einen wesentlichen Anteil zu den Projektergebnissen, da die Themen der
Abschlussarbeiten an die Arbeitspakete (AP1, AP2, AP3, AP5, AP6) innerhalb dieses Projekts
angelehnt waren und somit den Projektbearbeiter bei der Bearbeitung aller Aufgabenstellungen
unterstiitzen [Z3-Z6].

AuBerdem konnten mehrere europdische Forschungsinstitute und Industrieunternehmen als
Kooperationspartner gewonnen werden. Zur Untersuchung des Einflusses von pordsen
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Separatoren und dichten Membranen auf die Performance der alkalischen Wasserelektrolyse
wurden dem Projektbearbeiter mehrere vorkommerzielle Separatoren des belgischen
Unternechmens Agfa-Gevaert N.V. zur Verfligung gestellt. AuBBerdem haben sowohl ein
dénisches als auch zwei tschechische Forschungsinstitute selbstentwickelte Membranen zur
Verfiigung gestellt, womit die vorkommerziellen und kommerziell bereits verfligbaren
Materialien experimentell verglichen werden konnte. Die erhaltenen Ergebnisse wurden als
gemeinsame Forschungsarbeit in der Zeitschrift Journal of The Electrochemical Society unter
Open Access Richtlinien verdffentlicht (siehe [P4]). Ebenfalls konnten mit Prof. Dr.-Ing.
Thomas Turek, Prof. Dr.-Ing. Gregor Wehinger, Bjarne Kreitz und Maik Becker gemeinsame
Verdffentlichungen publiziert werden, welche sich hauptsachlich mit der Modellierung von
alkalischen Wasserelektrolyseuren beschiftigen, die mit erneuerbaren Energien betrieben
werden. Wihrend eine Forschungsarbeit die Weiterverarbeitung des Wasserstoffs zu Methan
vorsah (siche [P3]), beschiftigt sich die andere Publikation mit der Einbindung einer
Pufferbatterie in Kombination mit einem alkalischen Wasserelektrolyseur zur Nutzung von
erneuerbaren Energien zur Wasserstoffproduktion (siehe [P5]). Die IAV GmbH unterstiitzte die
Abschlussarbeit von David Hovelmeyer durch die Bereitstellung von realen Betriebsdaten von
einem alkalischen Wasserelektrolyseur, welche zur Weiterentwicklung des dynamischen
Prozessmodells verwendet wurden. Die konkreten Betriebsdaten diirfen nicht verdffentlicht
werden, da diese einer Verschwiegenheitserkldarung unterliegen.

2.6 Eigenleistung

Die bisher eingebrachte Eigenleistung entspricht dem Umfang des urspriinglichen Konzepts,
da grundsétzlich die Themengebiete aller Arbeitspakete bearbeitet wurden und lediglich der
Umfang mancher Versuchsreihen oder die genaue Zielsetzung mancher Themengebiete leicht
angepasst wurde. Die Einschrinkungen der Covid19-Pandemie (beschriankter Zutritt zu den
Laboren) konnte durch die vielfdltige Aufgabenstellung aus theoretischen und praktischen
Arbeiten sowie durch die kostenneutrale Verldngerung des Projekts um drei Monate
zufriedenstellend ausgeglichen werden. Die bisher unverdffentlichten Ergebnisse sollen in den
kommenden Monaten mit einem Vermerk auf dieses Projekt in Zeitschriften mit
wissenschaftlicher Qualitétssicherung publiziert werden.

2.7 Offentlichkeitsarbeit

Die Projektbeschreibung wurde seit Projektbeginn im Mérz 2018 auf folgender Internetseite
der Offentlichkeit zur Verfiigung gestellt:
https://www.icvt.tu-clausthal.de/forschung/forschungsprojekte/arbeitsgruppe-
turek/untersuchung-der-gasreinheit-in-der-druckbetriebenen-alkalischen-wasserelektrolyse

Dariiber hinaus wurden das Projekt sowohl Studierenden der TU Clausthal im Rahmen von
angebotenen Abschluss- und Projektarbeiten sowie einem interessierten Publikum auf
mehreren Fachkonferenzen in Form von Vortrdgen und Postern dargestellt.
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4 Zusammenfassung (max. 1 Seite)

Innerhalb dieses Projekts wurde die Gasreinheit in der druckbetriebenen alkalischen
Wasserelektrolyse sowohl theoretisch als auch experimentell untersucht. Da fiir die theoretische
Analyse der Gasreinheit eine genaue Kenntnis der Stoffdaten der vorkommenden
Komponenten erforderlich ist, wurde im Arbeitspaket 1 eine experimentelle Bestimmung der
Gasloslichkeit von Wasserstoff und Sauerstoff in dem Elektrolyten Kalilauge durchgefiihrt. Die
Gasloslichkeit wurde hierbei elektrochemisch mit Hilfe einer rotierenden Scheibenelektrode
ermittelt. Grundsétzlich war die Ermittlung der Gasloslichkeit unter atmosphérischen
Bedingungen erfolgreich und es wurden &hnliche GréBenordnungen wie in der Literatur
erreicht. Als Resultat konnte die am besten passende Korrelation aus der Literatur fiir die
weiteren Berechnungen verwendet werden. Aufgrund des herausfordernden Aufbaus einer
rotierenden Scheibenelektrode unter einem erhohten Betriebsdruck, konnten leider keine
Messungen unter erhdhtem Druck durchgefiihrt werden. Dafiir wurde der Einfluss des
Separators auf die Gasreinheit in Zusammenarbeit mit der Firma AGFA-Gevaert N.V. und
weiteren europdischen Forschungsinstituten anhand von kommerziellen und vorkommerziellen
Materialien im Druckbetrieb untersucht. Dabei wurden die ohmschen Spannungsverluste,
welche auf den Separator zuriickzufiihren sind, ebenfalls betrachtet. Die Ergebnisse dieser
Studie wurden bereits in einer Fachzeitschrift veroffentlicht.

Innerhalb vom Arbeitspaket 2 wurde die Produktgasqualitidt im Druckbetrieb experimentell
untersucht. Diese Studie hat gezeigt, dass die Gasreinheit mit steigendem Druck sinkt und daher
ein sicherer und effizienter Betrieb schwieriger umzusetzen ist. Die Ergebnisse dieser Studie
wurden ebenfalls bereits in Zusammenarbeit mit der Arbeitsgruppe von Prof. Dr.-Ing. Richard
Hanke Rauschenbach an der LU Hannover verdffentlicht.

Im Arbeitspaket 3 wurde die stationdre Modellierung des Druckelektrolysesystems um die
erhaltenden experimentellen Ergebnisse im Druckbetrieb ergénzt. Hierbei hat sich
herausgestellt, dass neben der Gasentwicklungseffizienz ebenfalls ein Verstarkungsfaktor fiir
den diffusionsgetriebenen Stofftransport der gelosten Produktgase durch den Separator
eingefiihrt werden muss, um die experimentellen Ergebnisse mit dem Modell nachstellen zu
konnen.

Innerhalb von Arbeitspaket 4 wurden Experimente zur Entwicklung von dynamischen
Prozessfiihrungsvarianten durchgefiihrt. Der Hauptfokus lag hierbei auf dem Einsatz von
synthetischen fluktuierenden Lastprofilen von erneuerbaren Energien und der zeitlichen
Variation der Elektrolytfiihrungskonzepte. Eine Publikation dieser Ergebnisse ist aktuell in
Vorbereitung.

Im Arbeitspaket 5 wurde das bestehende Modell fiir den dynamischen Einsatz erweitert,
wodurch alle Bilanzgleichungen nun eine zeitliche Abhéngigkeit aufweisen. Ebenfalls besitzen
nun die jeweiligen Apparatevolumina einen Einfluss auf die Ergebnisse, da diese die zeitlichen
Verldufe innerhalb der Akkumulationsterme beeinflussen. Hierbei hat sich herausgestellt, dass
die stationdr ermittelten Gasverunreinigungen nicht vollstindig zur Validierung des
dynamischen Modells geeignet sind und eine dynamische Validierung erforderlich ist, da
sowohl Zeit eingespart als auch die Genauigkeit des Modells gesteigert werden kann. Eine
Publikation dieser Ergebnisse befindet sich aktuell ebenfalls in Vorbereitung.
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5 Weitere Arbeiten und Planung

Nach Projektabschluss ist noch die Veroffentlichung von zwei Forschungsarbeiten in
etablierten Fachzeitschriften geplant. Die erste Verdffentlichung soll experimentelle Studien zu
dynamischen Betriebsstrategien fiir alkalische Wasserelektrolyseure in Kombination mit der
Nutzung von erneuerbaren Energien beinhaltet und somit direkt das Thema aus dem
Arbeitspaket 4 aufgreifen. Das Manuskript ist aktuell in Vorbereitung und soll in den nichsten
Monaten in der anerkannten Fachzeitschrift Electrochimica Acta eingereicht werden. Die
zweite geplante Verdffentlichung soll den Modellansatz zur dynamischen Beschreibung einer
druckbetriebenen alkalischen Wasserelektrolyseanlage beinhalten und ist daher an das Thema
des Arbeitspakets 5 angelehnt. Das Manuskript zu dieser Veroffentlichung ist aktuell ebenfalls
in Vorbereitung und soll bis Ende 2021 bei der Fachzeitschrift Journal of The Electrochemical
Society eingereicht werden. Die Konzepte zur Verbesserung des Teillastverhaltens von
alkalischen Wasserelektrolyseuren sollen ebenfalls im BMBF-geforderten StaR-Projekt in
einem groBeren Anlagenmalstab weiter untersucht werden (siche Abschnitt 2.3).

6 Veroffentlichung von Daten aus Abschlussberichten
Die Veroffentlichungen im Kapitel 1.4.1 konnen in Kombination mit der Zusammenfassung in

die Datenbank GEPRIS aufgenommen werden.

7 Weitere Bemerkungen zum Vorhaben/Anregungen etc.
Entfillt.
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