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Hinweise

In dieser Dissertation werden Quellenangaben mit numerischen Verweisen in eckigen Klammern am
Satzende vor dem Satzzeichen gesetzt, wenn sich die Quelle auf den genannten Satz bezieht. Die
Quellenangabe steht in genannter Form hinter dem Satzzeichen, wenn sie sich auf den gesamten
davorliegenden Absatz bezieht, und sie befindet sich innerhalb des Satzes, wenn auf die Quelle selbst
verwiesen wird oder aber der direkte inhaltliche Zusammenhang, z. B. ein Zahlenwert, eindeutig
erkennbar ist.

Die Quellenangaben aller in der vorliegenden Arbeit genannten Bildungs- und Reaktionsenthalpien
sowie Heiz- und Brennwerte etc. sind im Anhang in Abschnitt 7.1 gegeben. Hierauf wird innerhalb der
Arbeit nicht mehr separat verwiesen.

Zitierte Literaturwerte werden unter Umstidnden einer Umrechnung der Einheiten und einer Rundung
unterzogen.

Teilinhalte der vorliegenden Arbeit sind in

[1] Nigbur, F.; Heinzel, A.; Roes, J.; Steffen, M.; Kvasnicka, A.: Ammonia Cracking for
Hydrogen Production for Fuel Cells, Proceedings (zuginglich fiir Teilnehmer der
Veranstaltung) und Vortrag (Nigbur, F.), 5" mobilEM Colloquium, RWTH Aachen, 56-62,
2018,

[2] Nigbur, F.: Energy Efficiency Comparison: Green Ammonia (NH3) and Hydrogen (H>) as
fuel, Poster, 6 mobilEM Colloquium, RWTH Aachen, 05.11.2019,

[3] Nigbur, F.: Simulation eines Ammoniak-Crackers, Comsol Day, Prisentation, Teilnahme nur
fiir Angehorige der Universitit Duisburg-Essen moglich, Duisburg, 20.02.2020 und

[4] Nigbur, F.: Multiphysics Modelling and Simulation of an Ammonia-Cracker, Poster, 7%
mobilEM Colloquium, RWTH Aachen, 27.10.2020

enthalten.

In Kapitel 5 bestehen insbesondere thematische und teils auch inhaltliche Uberschneidungen mit meiner
Master-Arbeit:

[5] Nigbur, F.: Thermodynamische Optimierung eines Brennstoffzellen-Systems mit Ammoniak-
Cracker und Alkalischer Brennstoffzelle, unveroffentlichte Master-Arbeit und
hochschul6ffentliches Kolloquium, 01.2014.

Alle in dieser Arbeit beschriebenen experimentellen Arbeiten wurden am Zentrum fiir
BrennstoffzellenTechnik GmbH (ZBT) in Duisburg durchgefiihrt. Hierbei durfte ich das Team des ZBT
unterstiitzen. Einige Abbildungen und Ergebnisse der vorliegenden Arbeit sind ebenfalls in der
Prisentation von Herrn Dipl.-Ing. Michael Steffen, Abteilungsleiter Energietriger und Prozesse vormals
Gasprozesstechnik am ZBT, enthalten:

XV

Dieses Werk ist copyrightgeschiitzt und darf in keiner Form vervielféltigt werden noch an Dritte weitergegeben werden.
Es gilt nur fiir den persénlichen Gebrauch.



Hinweise

[6] Steffen, M.: Non-electrically heated ammonia cracker module for fuel cell systems,
Prisentation, NH3 Event 2018, Rotterdam, Zentrum fiir BrennstoffzellenTechnik GmbH, 17.-
18.05.2018.

Wihrend meiner Forschungstitigkeit am Lehrstuhl fiir Energietechnik wurden Bachelor- und
Masterarbeiten von Frau Prof. Dr. rer. nat. Angelika Heinzel und Herrn Dr.-Ing. Jiirgen Roes betreut
und gepriift und von mir mitbetreut. Einzelne Ergebnisse dieser studentischen Arbeiten kénnen in die
vorliegende Dissertation eingeflossen sein. Die von mir mitbetreuten Arbeiten mit thematisch
relevantem Bezug sind hinter dem Literaturverzeichnis aufgefiihrt.
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Kurzfassung

Kurzfassung

Insbesondere der Klimawandel fiihrt dazu, dass weltweit Mainahmen zur erheblichen Verringerung des
Ausstofies klimaschédlicher Gase umgesetzt werden miissen. Ammoniak (NH3) ist ein kohlenstofffreier
Energietréiger, der nicht nur lokal nahezu frei von schiddlichen Emissionen wiederverstromt werden
kann, sondern auch als sogenannter griiner Ammoniak mit regenerativer Energie aus Luft und Wasser
erzeugt werden kann. Dabei offeriert Ammoniak eine hohere volumetrische Energiedichte als Druck-
und Fliissigwasserstoff. Es zihlt mit 180 Millionen Tonnen pro Jahr [7] zu den am meisten produzierten
Chemikalien weltweit. Daher sind der Transport und die Verwendung trotz vorhandener Toxizitit seit
vielen Jahrzehnten Stand der Technik.

Eine Reihe von Energiewandlern kann Ammoniak prinzipiell als Brennstoff nutzen. Dazu ist es je nach
Technologie nétig, Ammoniak moglichst vollstidndig oder teilweise zu cracken. Dazu konnen Cracker,
chemische Reaktoren, die die Zerlegung des Ammoniaks in ein Wasserstoff-Stickstoff-Gasgemisch
ermoglichen, verwendet werden. Ammoniakversorgte Brennstoffzellensysteme mit konventionellen
Niedertemperatur-Brennstoffzellen sind auf moglichst geringe Restammoniakanteile im Brenngas und
gegebenenfalls auf eine vorherige Gasreinigung angewiesen. Die vorliegende Arbeit untersucht
verschiedene Aspekte von Ammoniak-Crackern, die fiir die Kopplung mit Brennstoffzellen geeignet
sind.

Neben der Darstellung des technologischen Hintergrunds von Brennstoffzellen, der konventionellen und
alternativen Synthese von Ammoniak und theoretischen Grundlagen von Ammoniak-Crackern erfolgt
ebenso ein Vergleich der Effizienz der Nutzung von Wasserstoff und Ammoniak als Energietriger. Zur
Qualifizierung eines Katalysators fiir die Verwendung in einem Ammoniak-Cracker wird ein
experimentelles Screening durchgefiihrt und ausgewertet. Fiir einen ausgewihlten Katalysator werden
geeignete Messungen vorgenommen, die fiir die nachfolgende Parameterschitzung eines
reaktionskinetischen Modells herangezogen werden.

Am Zentrum fiir BrennstoffzellenTechnik GmbH (ZBT) wird ein Ammoniak-Cracker entwickelt.
Hierfiir erfolgt die dreidimensionale Multiphysik-Modellbildung des insbesondere die Brennkammer
und die Reaktionszone einschlieBenden Teils des Crackers. Die Beschreibung der Kinetik erfolgt durch
das reaktionskinetische Modell respektive durch die ermittelten Parameter. Anhand eines Vergleichs
von Simulations- mit Messergebnissen wird das Modell validiert. Mit dem zweidimensionalen
Simulationsmodell eines Ringspaltreaktors mit Beheizung durch einen innenliegenden Brenner werden
simulative Untersuchungen durchgefiihrt, die Aussagen itber den Einfluss ausgewdhlter
Parametervariationen ermoglichen.

Ammoniak-Cracker konnen mit Brennstoffzellen zu Gesamtsystemen verschaltet werden. Die Eignung
verschiedener  Brennstoffzellentypen —auf ammoniakhaltiges Brenngas wird eruiert. In
prozesssimulationsgestiitzten Untersuchungen wird der Einfluss relevanter Parameter insbesondere
hinsichtlich der Effizienz des Gesamtsystems analysiert.
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