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 Info: HELMETH Presentation  
at DECHEMA Jahrestreffen der ProcessNet 2017 

see: http://processnet.org/JTR_FrankfurtII_2017.html 

 

Manuel Gruber 

Karlsruher Institut für Technologie 
 

Jahrestreffen der ProcessNet - Gasreinigung & Energieverfahrenstechnik 

http://processnet.org/JTR_FrankfurtII_2017.html
http://processnet.org/JTR_FrankfurtII_2017.html
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 Effizienzsteigerung der Power to Gas 
Technologie durch thermische Integration von 
Hochtemperatur Dampfelektrolyse und CO2-

Methanisierung – das HELMETH Projekt  

Manuel Gruber 

Karlsruher Institut für Technologie 
 

Jahrestreffen der ProcessNet - Gasreinigung & Energieverfahrenstechnik 
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Agenda 

• HELMETH Projekt 

• Technologien 

• Thermische Integration 

• Reaktorkonzept 

• Wirkungsgradsteigerung 
 

• Reaktorsimulation 

• Vergleich verschiedener Modelle: PFR, 1D, 2D 

• Einfluss der Stofftransportlimitierung 
 

• Fazit 
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HELMETH Projekt 

• Integrated High-Temperature ELectrolysis and METHanation for 
Effective Power to Gas Conversion 

 

 

 

 

 
 Machbarkeitsnachweis eines hoch effizienten PtG Prozesses 

 Technische Realisierbarkeit von Wirkungsgraden η𝑃𝑡𝐺 =
𝑛 𝐶𝐻4· 𝐻𝐶𝐻4

𝑜

𝑷𝒆𝒍
> 85 % 

 Methan Produktion: 30 - 60 kWCH4 (2.7 – 5.4 m³/h NTP) 

• Laufzeit: 04.2014 - 12.2017 
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Integration von HT-Elektrolyse und Methanisierung 

Effizienzsteigerung in PtG Prozessen durch die Verwendung von 

Hochtemperaturelektrolyse 

 

 

 

 

 

 

Übliche PtG Systeme: 

• Niedertemperatur (NT) Elektrolyse: Alkalisch und PEM 

• Audi e-Gas Projekt in Werlte, Wirkungsgrad: 54 %[1]  

S. Anger, D. Trimis;   International Gas Union Research Conference 2014  

[1] Otten R. The first industrial PtG plant - Audi e-gas as driver for the energy turnaround. CEDEC Gas Day 2014 
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Elektrolyse Technologien 

 NT-Elektrolyse    HT-Elektrolyse 
𝑯𝟐𝑶(𝒍) → 𝑯𝟐 +

𝟏

𝟐
𝑶𝟐          ∆𝒓𝑯𝟐𝟗𝟖 𝑲

𝟎 = 𝟐𝟖𝟓, 𝟖𝟑 
𝒌𝑱

𝒎𝒐𝒍
     𝑯𝟐𝑶(𝒈) → 𝑯𝟐 +

𝟏

𝟐
𝑶𝟐        ∆𝒓𝑯𝟏𝟎𝟕𝟑 𝑲

𝟎 = 𝟐𝟓𝟎
𝒌𝑱

𝒎𝒐𝒍
 

     Latente Wärme der Verdampfung  
     wird durch ext. Quelle aufgebracht 

Alkali & PEM Elektrolyse 

Keine Reaktion 

Wärmeverluste 

http://dev.cep.daviesmeyer.com 
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HT-Dampfelektrolyse (SOEC) 

Kenndaten der HELMETH SOEC    (Solid Oxide Electrolysis Cell) 

• Elektrische Leistungsaufnahme:  bis zu 15 kW 

• Betriebsdruck:   15 bar (30 bar mittelfristig) 

• Betriebstemperatur:   800 – 850°C 

• Stromdichte:    ≤ 1,0 A/cm2 
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HELMETH Konzept 

Thermische Integration von: 
exothermer CO2-Methanisierung &        Dampfelektrolyse 

𝐶𝑂2 + 4𝐻2 ⇄ 𝐶𝐻4 + 2𝐻2𝑂  
∆𝒓𝑯𝟐𝟗𝟖

𝟎 = −𝟏𝟔𝟓 𝒌𝑱/𝒎𝒐𝒍  

4𝐻2𝑂(𝑙) → 4𝐻2𝑂(𝑔) 
∆𝒗𝒂𝒑𝑯𝟐𝟗𝟖

𝟎 = 𝟒 · +𝟒𝟒 𝒌𝑱/𝒎𝒐𝒍 

4𝐻2𝑂(𝑔) → 4𝐻2 + 2𝑂2   
∆𝒓𝑯𝟏𝟎𝟕𝟑

𝟎 = 𝟒 · +𝟐𝟓𝟎 𝒌𝑱/𝒎𝒐𝒍  

Thermische Integration 



Effizienzsteigerung der Power to Gas Technologie - das HELMETH Projekt  22.03.2017 9 Th
is

 d
o

cu
m

en
t 

an
d

 a
n

y 
d

at
a 

in
cl

u
d

ed
 a

re
 t

h
e 

p
ro

p
er

ty
 o

f 
H

EL
M

ET
H

 c
o

n
so

rt
iu

m
. 

Th
ey

 c
an

n
o

t 
b

e 
re

p
ro

d
u

ce
d

, 
d

is
cl

o
se

d
 o

r 
u

se
d

 w
it

h
o

u
t 

H
EL

M
ET

H
 c

o
n

so
rt

iu
m

 p
ri

o
r 

w
ri

tt
en

 a
p

p
ro

va
l. 

0

10

20

30

40

50

60

70

80

90

100

200 300 400 500 600 700

C
O

2
U

m
sa

tz
 z

u
 C

H
4

in
 %

Temperatur in °C

30 bar

10 bar

1 bar

Vorteile eines Betriebs unter erhöhtem Druck 

Betrieb der PtG-Anlage bei bis zu 30 bar: 
• Reduziert Kompressionsaufwand 

 
 
 

• Verschiebt das chem. Gleichgewicht zu Methan 𝐶𝑂2 + 4𝐻2 ⇄ 𝐶𝐻4 + 2𝐻2𝑂 

Methanisierung

Elektrolyse

CO2-Quelle

Gasnetz

CO2 Umsatz bei verschiedenen Drücken GGW Zusammensetzung bei 30 bar- wasserfrei 

# Gegenwärtiger Grenzwert (Vgl. DIN51624) * Vorhersage zukünftige Europäische Standards  

H2/CO2 = 4 Mischung  
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Methanisierungsreaktoren Konzept 

Prozesssimulation 
SNG trocken: 

H2: 0,57 mol-% 
CO2: 0,14 mol-% 
CO: <0,01 mol-% 

CH4: 99,28 mol-% 
 

𝒏 𝑪𝑯𝟒 · 𝑯𝑪𝑯𝟒
𝑶 = 59,91 kW 

• 2 Reaktoren in Reihe 

• Optionale gestufte CO2- Zufuhr 

• Siedewasserkühlung 

• Erzeugung von Dampf  SOEC 

• Abtrennung des Reaktionswassers 
zwischen den Reaktoren 

R-1a

R-1b

R-2

0,5 · CO2

0,5 · CO2 + 4 H2

H2O

35°C

H2O

Gek.

Gek.

Gek.

H2O

SNG

Dampf87 bar 87 bar

30 bar

30 bar

30 bar
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Energetische Betrachtung der Verschaltung 

• Pinch-Analyse mit Wärmeübertragerkonzept  
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(25°C , 30 bar)

(300°C)

2422 W
0,5 CO2 + 4 H2 
(25°C , 30 bar)

(287°C)

4503 W

(200°C)

(25°C , 87 bar)

(190°C)

(300°C , 87 bar)

H2O 
(25°C , 1 atm)

(95°C)

(290°C)

631 W

(300°C)

Kondensat

Gek. Gek. Gek.

[0 W]

(108°C) 

Kondens.

SNG

Kondens.

Dampf

H2O 
(234°C , 30 bar)

8,50 kg/h

0,23 kg/h

1,41 kg/h

21,9 kg/h

3,92 kg/h

+963 W

5,34 kg/h

7,30 kg/h

23,3 kg/h
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Energetische Betrachtung der Verschaltung 

• Betriebsdruck Siedewasserkühlung bis zu 87 bar (300°C) 

• Druckreduzierung notwendig (SOEC Betriebsdruck ≤ 30  bar ) 

       Kondensation von 6 Gew.-% Dampf bei der Entspannung von 87 auf 30 bar 

• Rückverdampfung im Prototyp nicht vorgesehen 

• Rückverdampfung von Kondensat in Großanlagen  Effizienzsteigerung 

R-2

Kondensat

Dampf

Dampf

87 bar

30 bar

 

≤ 30 bar

≈
≈

≈
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Energetische Betrachtung der Verschaltung 

Gekoppelte Module mit realistischen  

thermischen Randbedingungen 

SOEC 
• Sattdampf, Überhitzung durch Rekuperation 

• Dampfumsatz 80 % 

• Exothermer Betrieb PSOEC  (800°C, 1,31 V) 
  

Methanisierung 
• Kalter H2 Feed von SOEC (25°C)                                                  

(SOEC interne Kühlung und Zwischenspeicherung) 

• Dampfentspannung (87 auf 30 bar) berücksichtigt 

• Zuheizung Q Meth nötig (im Prototyp elektrisch umgesetzt) 

η𝑃𝑡𝐺−𝐶𝐻4 =
𝑛 𝐶𝐻4 · 𝐻𝐶𝐻4

𝑜

𝑃𝑆𝑂𝐸𝐶 + 𝑄 𝑀𝑒𝑡ℎ + 𝑄 𝑉𝑒𝑟𝑙
= 
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𝑺𝑶𝑬𝑪  
𝑩𝒆𝒕𝒓𝒊𝒆𝒃 𝑸 𝑴𝒆𝒕𝒉 

Pinch-Analyse 

85,1 % (Prototyp mit 8 % Wärmeverlust) 
86,0 % (Großanlage mit 2 % Wärmeverlust) 
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Reaktorsimulation 

Katalysator (Zylinder) 
• Dimensionen = 5 mm x 5 mm 

• Dichte ρKat = 1600 kg/m³ 

• Spez. Wärmekapazität         
cp,Kat = 1400 J/(kg∙K) 

• Wärmeleitfähigkeit                   
λKat = 0,2 W/(m ∙K) 

𝐿 = 1 𝑚 

𝐷 = 0,03 𝑚 

𝑃𝑟𝑜𝑑𝑢𝑘𝑡𝑒 𝐸𝑑𝑢𝑘𝑡𝑒  
 
(Stöchiom. ) 

𝑝 = 30 𝑏𝑎𝑟  
Festbett 

𝑇𝑒𝑖𝑛 = 300 °𝐶 

𝑇𝑆𝑊 = 300 °𝐶 

𝛼𝑆𝑊 = 300 
𝑊

𝑚2 · 𝐾
 

Randbedingungen 

𝑄 𝑎𝑏 

Stofftransportlimitierung 

• 𝑟𝑒𝑓𝑓 = 𝜂𝑔𝑒𝑠 ⋅ 𝑟(𝑐𝑖 = 𝑐𝑖,∞) 

• 𝜂𝑔𝑒𝑠 = 𝜂𝑒𝑥 ⋅ 𝜂𝑃𝑜𝑟𝑒 ≈
1

1

𝜂𝑃𝑜𝑟𝑒
+
0,6

𝑆ℎ
⋅𝜙²

 

• 𝜂𝑃𝑜𝑟𝑒, 𝐾𝑢𝑔𝑒𝑙 =
1

𝜙
⋅

1

𝑡𝑎𝑛ℎ 3𝜙
−

1

3𝜙
 𝜙𝐾𝑢𝑔𝑒𝑙 =

𝑑𝐾𝑎𝑡,𝑣𝑔

6

𝑘 𝑇 ∙𝜌𝑐𝑎𝑡

𝐷𝐶𝑂2, 𝑒𝑓𝑓
 

        𝑆ℎ = 3,8 + 1,26 ∙
𝑢0⋅𝑑𝐾𝑎𝑡

𝜓𝑏𝑒𝑑⋅𝜈𝑔
 

 

 

≠ 
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Reaktionskinetiken 

Xu & Froment (1989)[2]: 

𝒓𝟏← =

𝒌𝟏 ⋅ 𝒑𝑪𝑯𝟒
· 𝒑𝑯𝟐𝑶

𝟐 𝟏 −
𝒑𝑯𝟐

𝟒 · 𝒑𝑪𝑶𝟐
𝒑𝑪𝑯𝟒

· 𝒑𝑯𝟐𝑶
𝟐 · 𝑲𝒑,𝟏

𝒑𝑯𝟐

𝟑,𝟓 ⋅ (𝟏 + 𝑲𝑪𝑶 · 𝒑𝑪𝑶 +𝑲𝑯𝟐
· 𝒑𝑯𝟐

+𝑲𝑪𝑯𝟒
· 𝒑𝑪𝑯𝟒

+𝑲𝑯𝟐𝑶

𝒑𝑯𝟐𝑶

𝒑𝑯𝟐
)𝟐

 

𝒓𝟐← = ⋯                   𝒓𝟑←= ⋯ 

 

 3-gliedrige Reaktionskinetik 

Koschany/ Schlereth (2015)[3][4]: 
 

𝒓 =

𝒌 ∙ 𝒑𝒄𝒐𝟐
𝟎,𝟓 · 𝒑𝑯𝟐

𝟎,𝟓 𝟏 −
𝒑𝑪𝑯𝟒

· 𝒑𝑯𝟐𝑶
𝟐

𝒑𝑪𝑶𝟐 · 𝒑𝑯𝟐

𝟒 · 𝑲𝒑

(𝟏 + 𝑲𝑶𝑯

𝒑𝑯𝟐𝑶

𝒑𝑯𝟐

𝟎,𝟓 + 𝑲𝑯𝟐
· 𝒑𝑯𝟐

𝟎,𝟓 +𝑲𝑴𝒊𝒙 · 𝒑𝑪𝑶𝟐
𝟎,𝟓 )𝟐

 

 

Martinez (2016)[5]: 
 

𝒓 = 𝒌 · 𝒄𝑪𝑶𝟐
𝟎.𝟑 · 𝒄𝑯𝟐

𝟎.𝟐 𝟏 −
𝒄𝑪𝑯𝟒

· 𝒄𝑯𝟐𝑶
𝟐

𝑲𝒄 · 𝒄𝑪𝑶𝟐 · 𝒄𝑯𝟐

𝟒
 

Xu & Froment Schlereth Martinez 

Druck [bar] 3-15 1-15 1 bzw. 4 

Temperatur [°C] 300-575 180-340 160-200 

Katalysator 
(Aktiv) 

Nickel Nickel Nickel 

Reaktor Festbett Festbett Festbett 

Kinetikansatz LHHW LHHW Potenzansatz 

Verwendet 

[2] J. Xu, G. F. Froment; Methane steam reforming, methanation and water-gas shift: I. Intrinsic kinetics; AIChE 35, 1989 

[3] D. Schlereth; Kinetic and Reactor Modeling for the Methanation of Carbon Dioxide; Dissertation TUM; 2015 

[4] F. Koschany; D. Schlereth; O. Hinrichsen; On the kinetics of the methanation of carbon dioxide on coprecipitated NiAl(O)x; Applied Catalysis B 181; 2016 

[5] M. M. Molina, C. Kern, A. Jess; Catalytic Hydrogenation of Carbon Dioxide to Methane in Wall-Cooled Fixed Bed Reactors; CET 12; 2016 
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Reaktorsimulation (stationär) 

Idealer PFR 

EB:     𝑢0 · 𝜌𝑔 · 𝑐𝑝
𝜕𝑇

𝜕𝑧
= 𝜌𝑏𝑒𝑑 ·  −∆𝑟𝐻𝑗 · 𝑟𝑗

𝑁
𝑗=1 −

𝑘𝑏𝑒𝑑·𝐴

𝑉𝑅
· 𝑇𝑚𝑖𝑡𝑡𝑒𝑙 − 𝑇∞  

  

          𝑘𝑏𝑒𝑑 · 𝐴 =
𝐷

8·Λ𝑟
𝑒𝑓𝑓

·𝐴𝑖
+

1

𝛼𝑖·𝐴𝑖
+

𝑠

𝜆𝑅𝑜ℎ𝑟·𝐴𝑚
+

1

𝛼𝑠𝑤·𝐴𝑎

−1

  

MB:    
𝜕 𝑢0·𝑐𝑖

𝜕𝑧
= 𝜌𝑏𝑒𝑑 · 𝑅𝑖  

1D-Modell 

EB:     𝑢0 · 𝜌𝑔 · 𝑐𝑝
𝜕𝑇

𝜕𝑧
= 𝜌𝑏𝑒𝑑 ·  −∆𝑟𝐻𝑗 · 𝑟𝑗

𝑁
𝑗=1 + 𝛬𝑎𝑥

𝑒𝑓𝑓 𝜕2𝑇

𝜕𝑧2
−

𝑘𝑏𝑒𝑑·𝐴

𝑉𝑅
· 𝑇𝑚𝑖𝑡𝑡𝑒𝑙 − 𝑇∞   

 

MB:    𝑢0 ·
𝜕ω𝑖

𝜕𝑧
=

𝑀𝑖

𝜌𝑔
· 𝜌𝑏𝑒𝑑 · 𝑅𝑖 + 𝐷𝑎𝑥,𝑖

𝑒𝑓𝑓 𝜕2ω𝑖

𝜕𝑧2
 

 

 Keine radialen Gradienten, konvektiver (& diffusiver) Transport in 
axialer Richtung 

Λ𝑟
𝑒𝑓𝑓

= 𝑓(𝜆𝑏𝑒𝑑 , 𝑆𝑡𝑟ö𝑚𝑢𝑛𝑔,… ) 

Konvektion Reaktion 

Wärmeleitung 

Wärmeabfuhr 



Effizienzsteigerung der Power to Gas Technologie - das HELMETH Projekt  22.03.2017 17 Th
is

 d
o

cu
m

en
t 

an
d

 a
n

y 
d

at
a 

in
cl

u
d

ed
 a

re
 t

h
e 

p
ro

p
er

ty
 o

f 
H

EL
M

ET
H

 c
o

n
so

rt
iu

m
. 

Th
ey

 c
an

n
o

t 
b

e 
re

p
ro

d
u

ce
d

, 
d

is
cl

o
se

d
 o

r 
u

se
d

 w
it

h
o

u
t 

H
EL

M
ET

H
 c

o
n

so
rt

iu
m

 p
ri

o
r 

w
ri

tt
en

 a
p

p
ro

va
l. 

Reaktorsimulation (stationär) 

2D-Modell 

EB:     𝑢0 𝑟 · 𝜌𝑔 · 𝑐𝑝
𝜕𝑇

𝜕𝑧
= 𝜌𝑏𝑒𝑑 𝑟 ·  −∆𝑟𝐻𝑗 · 𝑟𝑗

𝑁
𝑗=1 +

1

𝑟
·
𝜕

𝜕𝑟
𝛬𝑟
𝑒𝑓𝑓

𝑟 · 𝑟
𝜕𝑇

𝜕𝑟
+ 𝛬𝑎𝑥

𝑒𝑓𝑓
𝑟

𝜕2𝑇

𝜕𝑧2
− 𝑄 𝑎𝑏  

 

MB:    𝑢0 𝑟 ·
𝜕ω𝑖

𝜕𝑧
=

𝑀𝑖

𝜌𝑔
· 𝜌𝑏𝑒𝑑 𝑟 · 𝑅𝑖 +

1

𝑟
·
𝜕

𝜕𝑟
𝐷𝑟,𝑖
𝑒𝑓𝑓

𝑟 · 𝑟
𝜕ω𝑖

𝜕𝑟
+ 𝐷𝑎𝑥,𝑖

𝑒𝑓𝑓
𝑟

𝜕2ω𝑖

𝜕𝑧2
 

 

IB:    0 = 𝛻 · −𝑝𝐼 + 𝜇𝑒𝑓𝑓 𝛻𝑢 + 𝛻𝑢 𝑇 −
2

3
𝜇𝑒𝑓𝑓 𝛻 ∙ 𝑢 𝐼 − 𝜇𝑒𝑓𝑓𝑓1 + 𝑓2 𝑢 + 𝛻 ∙ 𝜌𝑢 𝑢 

 Dispersiver Transport sowohl in axialer als auch in radialer Richtung 

 Berücksichtigung der radialen Porositätsverteilung auch in Impulsbilanz 

  Erhöhter Durchsatz in Wand Nähe 

Konvektion Reaktion Wärmeleitung 

0
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Vergleich der Reaktormodelle 

• Rechenzeit: PFR < 1D << 2D 

• Sehr gute Übereinstimmung  

• Berechnung der Maximaltemperatur  2D/3D-Modell 

• Maximaltemperatur 630 °C stellt kein Problem dar[6] 

[6] M. Specht et al.; Technical Realization of Power-to-Gas Technology (P2G®): Production of Substitute Natural Gas by Catalytic Methanation of H2/CO2; in R. van Basshuysen; Natural Gas and Renewable 

Methane for Powertrains; 2015 
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Parametervariation Reaktorsimulation 

Tein = Tsw = … 
 

Rohranzahl 

Katalysatoranteil in Vol.-% 𝜶𝒔𝒘 = … in W/(m2·K) 
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Einfluss der Stofftransportlimitierung 

• Stofftransportlimitierung (STL) maßgeblich für 
Temperaturverlauf 

• Temperaturanstieg am Reaktoreintritt beschleunigt 
Reaktionsgeschwindigkeit 

 Bereits hoher Umsatz am Reaktoreintritt 
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Fazit & Ausblick 

• Wirkungsgrad der PtG Technologie mittels therm. Integration von 
SOEC und CO2-Methanisierung > 85 % rechnerisch bestätigt 

• Weitere Wirkungsgradsteigerung durch Kondensat-
Rückverdampfung möglich (↔ Siedewasserdruck↓) 

• Reaktorkonzept bestehend aus 2 Reaktoren um 
Qualitätsanforderungen SNG zu erfüllen 

• Sehr gute Übereinstimmung der Reaktormodelle PFR, 1D, 2D 

• Max. Hot-Spot Temperatur < 650 °C stellt kein 
Desaktivierungsproblem dar 

• Stofftransportlimitierung maßgeblich für die Form des 
Temperaturprofils im kat. Festbett verantwortlich 

• Test des Prototypen im laufenden Jahr 2017 
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Fragen ? 
 

www.helmeth.eu 

 

 

 
The project is co-financed by the European Union's Seventh Framework Programme (FP7/2007-2013) for the Fuel Cells and Hydrogen 
Joint Technology Initiative under grant agreement n° 621210 

http://www.helmeth.eu/



