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Verfahren zur Biomethanisierung von H, und CO;

[001] Eine Speicherung von Energie ist nach dem Konzept ,power to gas® durch Erzeugung
speicherbaren Methans mdglich. Zundchst wird mit nicht genutzten Spitzen regenerativ
erzeugter Energie per Elektrolyse Wasserstoff erzeugt. Aus Wasserstoff (Hy) kann
zusammen mit Kohlendioxid (CO,) speicherbares Methan (CH,) hergestellt werden. Die
Methanbildung lasst sich nach folgender Gleichung bilanzieren: 4 H, + CO, <> CH4 + 2 H,O
(sog. Sabatier-Reaktion). Diese Reaktion kann auf rein chemisch und auf biologischem Weg
durchgeflihrt werden. Die chemische Reaktion wird bei Temperaturen von Uber 180°C und

hohen Driicken erzwungen und wird durch relativ anspruchsvolle Katalysatoren ermdglicht.

[002] Die biologische Umwandlung erfolgt durch spezielle Mikroorganismen. In nattrlichen,
anaeroben, wissrigen Okosystemen, wie Siimpfe, Gewassersedimenten oder Uberfluteten
Bdden wird von Konsortien mehreren Organismengruppen lber eine Abbaukette Methan aus
organischem Material, wie Pflanzen- und Tierresten gebildet. Es gibt mesophile und
thermophile Konsortien. |hre Temperaturoptima liegen bei 30-40°C respektive 50-60°C.
Dabei bilden die Methanbakterien das letzte Glied dieser Abbaukette, die organisches
Substrat Uber viele Zwischenstufen, wie organische Sauren, Alkohole und Wasserstoff, zu
Methan und Kohlendioxid abbauen. Methanbakterien zahlen zu den Archaebakterien
(Archaea). Sie leben nur unter sauerstofffreien Bedingungen, haben sehr spezifische
Nahrstoffbedirfnisse, wachsen sehr langsam und haben ein sehr eingeschranktes
Substratspektrum. Einige Methanbakterien nutzen Essigsdure oder Ameisensdure zur
Methanbildung. Andere Methanbakterien bilden Methan nach obiger Gleichung aus

Wasserstoff und Kohlendioxid.

[003] Bekannten technischen Anlagen zur biogenen Methanbildung sind zur Umsetzung
gasformiger Substrate nicht geeignet. Solche Anlagen, wie Biogasanlagen, Faultirme oder
Anlagen zur anaeroben Abwasserbehandlung wurden ausschlieRlich daraufhin optimiert,
hydrolysierbare oder geldste organische Substrate (ber die besagte Abbauketten zu
biomethanisieren. Auch Wasserstoff wird als Zwischenprodukt gebildet. Es erfordert eine
sehr niedrigen Wasserstoffpartialdruck von kleiner 10* bar, um dabei entstehende
organische Zwischenprodukte weiter abbauen zu koénnen. Wasserstoff verbrauchenden
Methanbakterien halten den notigen geringen Wasserstoffpartialdruck aufrecht. Wirde
diesem Prozess Wasserstoff zugesetzt werden, kdnnten die gesamte Abbaukette geschadigt

und zum Erliegen gebracht werden.
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[004] Soll mit Hilfe oben beschriebenen wasserstoffverwertenden Bakterien Methan
hergestellt werden, sollte anders als in der obigen Abbaukette, ein mdglichst hoher
Wasserstoffpartialdruck herrschen, um die Bakterien mit ihren gasférmigen Substrat zu
versorgen. Die den Methanbakterien in der Abbaukette vorgelagerten Organismengruppen
spielen dann keine Rolle mehr. Es sollte also mehr Gas angeboten werden als die Bakterien
in der Lage sind umzuwandeln, um eine maximale Umwandlungsgeschwindigkeit zu

erreichen.

[005] Zu Forschungszwecken werden im Labormalistab (Reagenzglaser, Flaschen etc.)
Reinkulturen solcher Organismen direkt (iber die Gasphase mit ihren Substraten versorgt.
Die Organismen ziehen quasi die von ihnen verstoffwechselten Gase aus der Gasphase
Uber einen Gradienten an sich und geben das gebildete Methan in die Gasphase ab. Solche
Reinkulturen werden grofdtechnisch nicht eingesetzt, da sie als strikt anaerobe Lebewesen
bereits von Spuren von Sauerstoff abgetdtet werden. Bisher bestand hierzu auch kein Anlass.

Grofdtechnisch miissen Organismen auf andere Weise begast werden.

[006] Vor diesem Hintergrund und im Zuge neuer Energiespeicherkonzepte (power to gas)
wurden Verfahren vorgeschlagen, Methanbakterien zur Umwandlung von Wasserstoff und
Kohlendioxid einzusetzen, die auf eine Erhdéhung der Gasaustauschoberflache abzielen,
Festbettreaktoren mit grof3er Gasphase. Geeignete Organismen wachsen dabei als Biofilme
auf Tragermaterialien, werden mit Nahrmedium Uberspllt und aus der Gasphase versorgt.
Nachteil dieser Verfahren ist, dass diese Oberflachen zundchst von den Organismen
bewachsen werden missen. Methanbakterien wachsen jedoch sehr langsam und haben
selbst unter optimalen Bedingungen Generationszeiten von mehreren Tagen. Fraglich ist
zudem, wie Methanbakterien tiberhaupt einen Biofilm bilden sollten. Die Anfahrphase solche
Reaktoren ist in der Praxis sehr lang, unsicher und kaum zu steuern. Werden die Biofilme
spater zu dick, kdnnen innenliegende Organismen nur suboptimal versorgt werden und es
ergeben sich ,Totzonen®. Die Biomassekonzentration pro Reaktorvolumen I3sst sich so nur
schwer steuern. Nach einer Schadigung der Organismen durch einen Storfall kbnnten solche
Reaktoren nur langsam wieder in Betrieb genommen werden. Ein Einsatz dieser Verfahren

in der Praxis ist nicht bekannt.

[007] Zusammenfassend lasst sich feststellen, dass die Erzeugung und Einspeisung von
SNG (Substitute Natural Gas) ins Erdgasnetz eine vielversprechende Mdoglichkeit darstellt,
Energie aus erneuerbaren Quellen unter Verwendung der bestehenden Erdgas-Infrastruktur
zu speichern und mit hohen Wirkungsgraden zu verwerten. Bei der Methangasherstellung

besteht aber noch Optimierungsbedarf.
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[008] Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es daher effektive und kostenglinstige Mittel
und Verfahren bereitzustellen, mit denen unter Verwendung von methanogenen

Mikroorganismen Methan hergestellt werden kann.

[009] Diese Aufgabe wird von der vorliegenden Erfindung gel6st, insbesondere wird die
Aufgabe durch die nachstehenden Aspekte der vorliegenden Erfindung, wie Vorrichtungen,
Verfahren oder Verwendungen und Ausfiihrungsformen davon sowie durch die Gegenstande

der Anspriche geldst. Die Abbildungen illustrieren die vorliegende Erfindung.

[0010] In einem ersten Aspekt betrifft die vorliegende Erfindung eine Vorrichtung zum
Herstellen von Methan mittels methanogener Mikroorganismen durch Umsetzung von H; und
CO,, aufweisend:

mindestens einen Reaktor;

— ein wassriges Medium, welches in dem mindestens einen Reaktor bereitgestellt ist,
wobei sich die methanogenen Mikroorganismen in dem wassrigen Medium befinden;

— eine Zufilhrungseinrichtung, welche zum Einleiten von H, und CO; in den mindestens
einen Reaktor eingerichtet ist, wobei das H, und CO; darin ein gasférmiges Gemisch
bilden;

— eine Reaktionssteigerungsvorrichtung, welche eingerichtet ist zum VergroRern der
Kontaktoberflache zwischen dem wassrigen Medium mit den methanogenen

Mikroorganismen und dem gasférmigen Gemisch.

[0011] In einem zweiten Aspekt betrifft die vorliegende Erfindung die Verwendung einer
erfindungsgemafen Vorrichtung zur Herstellung von Methan mittels methanogener

Mikroorganismen durch Umsetzung von H; und CO,.

[0012] In einem dritten Aspekt betrifft die Erfindung Verfahren zur Herstellung von Methan in
einer erfindungsgemalfien Reaktorvorrichtung mittels methanogener Mikroorganismen, die
sich in der Reaktorvorrichtung in einem wassrigen Medium befinden, durch Umsetzung von
H, und CO, als Reaktionsgasgemisch, dadurch gekennzeichnet, dass bei der
Umsetzung die Kontaktoberflache zwischen dem wassrigen Medium mit den methanogenen
Mikroorganismen und dem gasférmigen Gemisch mittels einer

Reaktionssteigerungsvorrichtung vergrofert wird.

[0013] Die vorliegende Erfindung betrifft also Vorrichtungen, Verfahren oder Verwendungen
und Ausflhrungsformen davon, die nachstehend detaillierter beschrieben sind. Bevorzugte

Ausfuhrungsformen, die z.B. flr Vorrichtungen beschrieben sind, treffen auch, mutatis
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mutandis, auf Verfahren bzw. Verwendungen zu, und umgekehrt, d.h. Ausfilhrungsformen,
die z.B. fiir Verfahren oder Verwendungen beschrieben sind, treffen auch, mutatis mutandis,

auf Vorrichtungen zu.

[0014] Aus Wasserstoff (H;) und Kohlendioxid (CO;) kann chemisch und mikrobiell Methan
(CH,) erzeugt werden. Die chemische Reaktion erfolgt katalysiert bei Giber 180°C und hohem
Druck. Entsprechend hoch sind dabei die Anspriiche an Material und Gerat. Mikrobiell
werden H, und CO, in aquatischen Okosystemen von Methanbakterien unter
physiologischen Bedingungen unter Produktion von CH, verstoffwechselt. Diese Organismen
lassen sich auch technisch nutze. Bekannte Anlagen zur Biomethanisierung (Biogasanlagen
etc.) sind nur zum Abbau fester oder geloster organischer Kohlenstoffverbindungen geeignet.
Zugesetztes H, storte diesen Abbau. Technische Anlagen zur mikrobiellen Umsetzung von
H, und CO; sind nicht bekannt. Die Versorgung mit H, limitiert den Stoffwechsel der
Bakterien. Im Labormalistab sind Submersreaktoren bekannt, sowie anaerobe Filter mit von
Bakterien bewachsene Oberflachen. Methanbakterien besiedeln solche Oberflachen jedoch

sehr langsam.

[0015] Vom Erfinder wurde nun festgestellt, dass eine effektive und kostenglinstige Art der
Herstellung von Methangas in Reaktoren, vorzugsweise Feststoffreaktoren, entgegen der
Ansicht im Stand der Technik, méglich ist, sofern die methanogenen Mikroorganismen auf
ideale Weise mit den Substraten Wasserstoff (H;) und Kohlendioxid (CO;) in Kontakt
gebracht werden. Dazu regt der Erfinder an, die Kontaktoberflache zwischen dem wassrigen
Medium des Reaktors, in dem sich die methanogenen Mikroorganismen befinden, und dem
gasférmigen Substratgasgemisch (gasformiges Gemisch) auf geeignete Weise zu
vergroliern, im Idealfall zu maximieren. Beispielsweise und bevorzugt wird die
Kontaktoberflache zwischen dem wassrigen Medium im Reaktor der erfindungsgemafien
Vorrichtung und dem gasférmigen Gemisch, das Kohlendioxid und Wasserstoff enthalt,

mittels einer Reaktionssteigerungsvorrichtung vergroflert.

[0016] Zur Vergrélierung der Kontaktoberflaiche gab es im Stand der Technik die Anregung,
methanogene Mikroorganismen in Form eines Biofilms auf und in einem Festbett, z.B.
eingebracht als Fllkérper in einen Reaktor, wachsen zu lassen und dann mit H, und CO, zu
umspulen, wahrend ein Flussigkeitsfilm tber die im Biofilm befindlichen Mikroorgansimen
lauft oder rieselt (DE 10 2011 051 836). Mit dieser Ausfliihrung wollte man die hydrostatische
Flussigkeitssaule, die sich in einem Reaktor aufbaut umgehen, da man annahm, dass sie
das Einbringen der Substratgase H, und CO, hindert bzw. dazu fiihrt, dass sich

insbesondere CO, im wassrigen Medium des Reaktors 16st und somit nicht als Substratgas
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fur die methanogenen Mikroorganismen zur Verfigung steht. Jedoch verkannte man, dass
Uberhaupt ein Biofilm von methanogenen Mikroorganismen entstehen kodnnte, geschweige
denn, wie lange es dauern wirde, dass ein solcher Biofilm entsteht, so dass eine
entsprechende Vorrichtung zum Herstellen von Methan mittels methanogener
Mikroorganismen kostengiinstig und effektiv betrieben werden konnte. Typischerweise
haben methanogene Mikroorganismen selbst unter idealen Bedingungen eine
Generationszeit von 3-5 Tagen. Zudem darf es weder in der Wachstumsphase noch spater
bei einer moglichen Stillzeit des Reaktors zu keinem Sauerstoffeintrag kommen, da die
methanogenen Mikroorganismen strikt anaerob sind und sofort absterben wiirden. Eine
Stillzeit der Vorrichtung ware nicht ungewdhnlich, da es beim Projekt power to gas z.B.
durchaus vorkommt, dass nur in Spitzenzeiten Strom dazu verwendet wird, Wasser
elektrolytisch in Wasserstoff und Sauerstoff (O,) zu spalten, um den entstehenden
Wasserstoff zusammen mit Kohlendioxid mittels methanogener Mikroorganismen zu Methan
umzusetzen. D.h. eine Vorrichtung dieser Art, auch die erfindungsgemalie Vorrichtung, kann
durchaus langere Stillzeiten haben, z.B. wenn Strom wegen eines grol3en Bedarfs nicht zu
Gas (hier Methan) umgewandelt wird. Jedoch ware die in DE 10 2011 051 836 beschriebene
Vorrichtung fir solche Falle ungeeignet, da der Biofilm nicht Bestand haben wiirde, wenn er
nicht andauernd mit wassrigem Medium Uberspllt werden wirde. Zudem ist er schutzlos
einem Eintrag von Sauerstoff ausgesetzt und die methanogenen Mikroorganismen wirden

sofort absterben.

[0017] Die erfindungsgemalde Vorrichtung weist diese Nachteile nicht auf. Zwar beruht der
Kern der Erfindung unter anderem auch darauf, die Kontaktoberflache zwischen den
methanogegen Mikroorganismen und dem gasformigen Gemisch, das Kohlendioxid und
Wasserstoff enthalt, zu vergréf3ern, vorzugsweise aber nicht mittels Biofilmbildung und/oder
durch Wachstum der methanogenen Mikroorganismen in einem Festbett, Substrat oder

Matrix.

[0018] Die  erfindungsgemalte  Vorrichtung  weist daher  vorzugsweise eine
Reaktionssteigerungsvorrichtung zum VergrofRern der Kontaktoberflache zwischen dem
wassrigen Medium mit den methanogenen Mikroorganismen und dem gasférmigen Gemisch,
das Wasserstoff und Kohlendioxid enthalt, auf, die die Kontaktoberflache nicht durch
Immobilisieren von methanogegen Mikroorgansimen an der Oberflache von Flillkorpern
und/oder nicht durch Berieseln der Fillkdrper mit den darauf immobilisierten methanogenen
Mikroorganismen und/oder nicht durch Einleiten gasférmiger Substrate (ber die an der

Oberflache von Fillkérpern immobilisierten methanogenen Mikroorganismen vergré3ert.
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[0019] In den verschiedenen Ausfiihrungsbeispielen der Vorrichtung zum Herstellen vom
Methan mittels methanogener Mikroorganismen wirkt die Reaktionssteigerungsvorrichtung
derart auf das die methanogenen Mikroorganismen aufweisende wassrige Medium ein, dass
seine in Kontakt mit dem Substratgas stehende Oberflache vergroRert wird. Die
Reaktionssteigerungsvorrichtung kann ein Korper sein mit einem sehr grof3en Verhaltnis aus
Oberflache zu Volumen, beispielsweise ein Kérper mit einer wabenartigen oder 16chrigen
Struktur, wobei diese Oberflache sowohl fiir das wassrige Medium wie auch fiir das
Substratgas von aul3en zugéanglich ist. Die VergroRerung der Reaktionsoberflache mittels der
Reaktionssteigerungsvorrichtung kann beispielsweise unter Aufbringung von Energie
erfolgen mittels mechanisch dynamischer Mittel wie Diisen, Rihrern und dergleichen, mittels
mechanisch statischer Mittel wie Sieben oder Durchsickermatrizen, oder aber auch mittels
einer Mischung dieser beiden Mittel. Die Reaktionssteigerungsvorrichtung kann eingerichtet
sein, eine turbulente Durchmischung oder Verrlihrung des wassrigen Mediums mit dem
Substratgas herbeizufiihren. Gleichzeitig oder zusatzlich kann die
Reaktionssteigerungsvorrichtung eingerichtet sein, eines der Fluide, d.h. das wassrige
Medium oder das Substratgas innerhalb des jeweils anderen Fluids als diskrete Partikel
(beispielsweise Gaspartikel oder Flissigkeitspartikel) zu verteilen, so dass die Kontakiflache
zwischen den beiden Fluiden drastisch vergrofiert wird und in erster Naherung der Summe
der Oberflachen des zu Partikeln umgewandelten Fluids. Als Beispiele seien hier das
Einleiten des Substratgases in das wassrige Medium mittels einer Triebstrahldlise erwahnt,
wobei das Substratgas feine Gasblasen (hier als Gaspartikel angesehen) bildet und sich im
wassrigen Medium verteilen kann, oder das Zerstauben oder Dispergieren des wassrigen

Mediums (zu kleinen Fliissigkeitspartikeln) in ein Volumen, welches das Substratgas enthalt.

[0020] Weiterhin ist es eine bevorzugte Ausfiihrungsform der vorliegenden Erfindung, dass
die methanogenen Mikroorganismen in dem wassrigen Medium des Reaktors der
erfindungsgemalfen Vorrichtung nicht immobilisiert sind. Dies wird z.B. dadurch erreicht,
dass dauerhaft mechanische oder pneumatische Energie, z.B. durch Strdmung oder
Gasblasenbildung in den Reaktor eingebracht wird. Auf diese Weise kbnnen die
methanogenen Mikroorganismen keinen Biofilm ausbilden. Ebenso ist es vorgesehen, dass
den methanogenen Mikroorganismen keine gezielte Moglichkeit zur Bildung eines Biofilms
angeboten wird, z.B. durch Einbringen von Oberflachenstrukturen in Form einer Matrix oder

fur Biofilmbildung geeignete Oberflachenstruktur.

[0021] Da die erfindungsgemalie Vorrichtung dazu geeignet ist, Mikroorganismen,

insbesondere methanogene Mikroorgansimen aufzunehmen, mit deren Hilfe Methan erzeugt
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wird, wird die erfindungsgemaflde Vorrichtung manchmal hierin auch als

,Bioreaktor® bezeichnet.

[0022] Der Reaktor der erfindungsgemafen Vorrichtung ist in einer bevorzugten
Ausfuhrungsform als stationarer oder instationarer Reaktor eingerichtet. Der Reaktor ist

vorzugsweise ein Feststoffreaktor.

[0023] Feststoffreaktoren (englisch Solid State Fermentation-Bioreactors; SFB) sind
Reaktoren, die zur Kultur von Mikroorganismen und zur industriellen Herstellung von z.B.
Enzymen, Medikamenten und Nahrungsmitteln genutzt werden. Im vorliegenden Fall zur
Herstellung von Methan. Bei Feststoffreaktoren wird zwischen stationaren und instationaren
Reaktoren unterschieden. Zu den stationdaren Reaktoren gehdren unter anderem
Petrischalen, Fernbach-Kolben, hdlzerne Inkubatoren, der Covered Pan-Bioreaktor sowie
Saulen-SSF-Bioreaktoren (englisch Solid State Fermentation, SSF, Feststoff-Fermentation).
Zu den instationaren Reaktoren zahlt man die Rotary-Drum-SFB, der gerihrte SFB sowie
der Taumel-SFB.

[0024] Der Reaktor einer erfindungsgemafien Vorrichtung kann als kontinuierlicher, idealer
Rihrkessel (CSTR), diskontinuierlicher, idealer Rihrkessel (STR), Rohrreaktor, als
Schlaufenreaktor, als in Serie geschaltete Reaktoren oder als Kaskade von Reaktoren

(Kaskadenreaktor oder Riihrkesselkaskade) eingerichtet sein.

[0025] In jedem Reaktor finden sich die drei Phasen fest (Biomasse), flissig (Ndhrmedium)
und gasférmig. Im erfindungsgemafien Reaktor wird deren Verteilung mit verschiedenen
Malnahmen homogen gehalten, wie z.B. bewegliche mechanische Einbauten (Ruhrwerke):
z. B. im Rihrkesselreaktor, dullerer Pumpenkreislauf: die Flissigkeit wird durch eine Pumpe
umgewalzt, z. B. Freistrahlreaktor, Einblasen von Gas: die Gasphase wird in den flissigen
Anteil eingeblasen z. B. Airliftreaktor oder Blasensaulenreaktor. Da der Kern der Erfindung
unter anderem darin liegt, dass die methanogenen Mikroorganismen mdglichst optimal mit
dem gasférmigen Gemisch, enthaltend CO, und H,, in Kontakt gebracht werden ist der
Aspekt des Einblasens des gasformigen Gemischs fur die vorliegende Erfindung von
besonderer Bedeutung. Daher ist der Airliftreaktor oder Blasensaulenreaktor eine bevorzugte

Ausfuhrungsform des Reaktors der erfindungsgemafien Vorrichtung.

[0026] Neben der einfachen Blasensdule werden auch so genannte Schlaufenreaktoren
(Blasensaulen mit innerem und auf3erem Kreislauf der Flissigkeit) erfindungsgemal in einer

bevorzugten Ausfilihrungsform eingesetzt. Sie bestehen aus einer Blasensaule, in die koaxial
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ein Innenrohr eingebracht ist. Das Gas wird Uiber eine Duse oder Fritte so in die Flissigkeit
eingeblasen, dass sich im Innenrohr eine Blasensdule ausbildet. Der Schlaufenreaktor wird
in Fallen von flissigen Reaktionsgemischen hoher Viskositat als Riuckvermischungsreaktor
eingesetzt. Bei ihm wird die Reaktionsmasse in einem Rohrreaktorsystem durch

schlaufenartige Teilrickflihrungen rickvermischt.

[0027] Die Schlaufenreaktoren lassen sich wie folgt unterteilen, wobei alle Unterteilungen
bevorzugte Ausfiihrungsformen der vorliegenden Erfindung sind: Strahlschlaufenreaktor und

Abstromschlaufenreaktor.

[0028] Ein Strahlschlaufenreaktor zeichnet sich durch eine homogene Verteilung von Gas
und Flissigkeit aus. Beim Strahlschlaufenreaktor wird die Fliissigkeit in einem Treibstrahl so
am Reaktorboden zugefiihrt, dass dieser das Gas erfassen und zerteilen kann. Beispiele fiir
Strahlenschlaufenreaktoren sind der Mammut-Schlaufenreaktor oder Strahlschlaufenreaktor.
Ein Abstromschlaufenreaktor zeichnet sich durch sehr grole Gasverweilzeiten aus, die bei
niedriger Bauhdhe eingestellt werden kénnen. Er wird bei der Umsetzung kleinerer

spezifischer Gasmengen eingesetzt.

[0029] Werden Schlaufenreaktoren mit Leitrohren versehen, dann ergeben sich die
folgenden Reaktortypen: Propeller-Schlaufenreaktor (ein Reaktor, bei dem Energie durch ein
axial nach unten forderndes Ruhrorgan eingetragen wird und der mit einem Leitrohr
versehen ist), Strahl-Schlaufenreaktor (ein Freistrahlreaktor mit einem Leitrohr),

Mammutschlaufenreaktor (ein Airliftreaktor oder ein Blasensaulenreaktor mit einem Leitrohr).

[0030] In einer bevorzugten Ausflhrungsform ist der Reaktor der erfindungsgemafien
Vorrichtung als Submers-Reaktor eingerichtet. In einem erfindungsgemalien Submers-
Reaktor wird die Gas-Flissigkeits-Austauschflache durch Dispergierung der Gasphase in der
Flussigkeit aufrechterhalten. Es wird standig Energie eingetragen: entweder pneumatisch,
z.B. Begasung; mechanisch, z.B. durch Rihrorgane oder durch Zwangskonvektion der

Flissigkeit, z.B. Fllissigkeitspumpe in einem externen Kreislauf.

[0031] Die Ausflihrungsform als Submers-Reaktor steht im Gegensatz zu der Lehre der DE
10 2011 051 836, die sich gegen Submers-Reaktoren ausspricht und Biofilm-Reaktor
bevorzugt. Dabei wurde aber verkannt, dass entgegen der iblichen Betriebsweise von
Bioreaktoren moglich ist, Bakterien dauerhaft mit dem H, und CO, enthaltenden Gasgemisch
im wassrigen Medium zu umspiilen, ja geradezu mit dem Gasgemisch abzusattigen. Dies

wird z.B. dadurch erreicht, dass das Gasgemisch durch Eintrag von mechanischer oder
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pneumatischer Energie permanent und in gro3em Ausmall dem wassrigen Medium
zugefuhrt wird. Die methanogenen Mikroorganismen befinden sich dabei immer in
Bewegung und werden permanent von dem Gasgemisch umgeben, so dass sie ausreichend
und immer Gelegenheit haben CO, und H, aufzunehmen und in CH; umzusetzen.
Normalerweise will man in Bioreaktoren keine Stromungen oder gar eine starke
Durchmischung von Gas und wassrigem Medium, um die Fermentation nicht zu stéren und
den Ertrag dadurch mdoglicherweise negativ zu beeinflussen. Der Erfinder fand aber heraus,
dass methanogene Mikroorganismen stark und permament mit dem H2 und CO2
enthaltenden gasformigen Gemisch in Kontakt gebracht werden sollen, wobei das
gasférmige Gemisch den methanogenen Mikroorgansimen so angeboten wird, dass die
Kontaktoberfliche zwischen den methanogenen Mikroorganismen und dem gasférmigen
Gemisch moglichst stark vergroflert ist, so dass die methanogenen Mikroorgansimen
moglichst optimale Bedingungen zur Aufnahme von CO, und H, haben. Dies wird
beispielsweise dadurch erreicht, dass das gasférmige Gemisch so stark mit dem wassrigen
Medium des Reaktors durchmischt wird, z.B. mittels einer Pumpe, vorzugsweise einer

Treibstrahlpumpe oder mittels eines Kompressors, dass es zur Schaumbildung kommt.

[0032] Daher ist in einer bevorzugten Ausflihrungsform die Reaktionssteigerungsvorrichtung
der erfindungsgemalen Vorrichtung so ausgestaltet, dass sie das gasféormige Gemisch im
wassrigen Medium des Reaktors der erfindungsgemalien Vorrichtung dispergiert. Die
Dispergierung ist dergestalt, dass es beim Einbringen des gasformigen Gemisches in
wassriges Medium des Reaktors der erfindungsgemalien Vorrichtung zur Schaumbildung

kommt.

[0033] Der Reaktor der erfindungsgemafien Vorrichtung ist in einer bevorzugten
Ausfuhrungsform als Rohrreaktor eingerichtet. Analog zu Rohr-Photobioreaktoren ist ein
erfindungsgemalfer Rohrreaktor aus einem oder mehreren Rohren aufgebaut. Dabei werden

Rohre in horizontaler oder vertikaler Ausrichtung aufgebaut, z.B. nebeneinanderliegend.

[0034] Wie bereits erwahnt, ist die Reaktionssteigerungsvorrichtung so ausgefihrt, dass sie
die Kontaktoberflache zwischen dem wassrigen Medium, in dem sich die methanogenen
Mikroorganismen befinden, und dem gasformigen Gemisch vergrofiert. Dies wird
bewerkstelligt durch Energieeintrag, z.B. mechanische Energie oder pneumatische Energie.
Die Reaktionssteigerungsvorrichtung kann dabei so ausgestaltet sein, dass sie das
gasférmige Gemisch im wassrigen Medium des Reaktors der erfindungsgemalien

Vorrichtung dispergiert. Die Dispergierung ist dergestalt, dass es beim Einbringen des
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gasférmigen Gemisches in wassriges Medium des Reaktors der erfindungsgemalien

Vorrichtung zur Schaumbildung kommt.

[0035] In anderen bevorzugten Ausfihrungsform der erfindungsgemalien Vorrichtung weist
die Reaktionssteigerungsvorrichtung mindestens ein Rieselbett, einen Sprithturm, einen
Rohrmischer oder eine Pumpe, vorzugsweise eine Triebstrahlpumpe auf oder einen
Kompressor auf. Insbesondere mit Hilfe eines Rohrmischers, einer Pumpe oder eines
Kompressors wird gasférmiges Gemisch so in das wassrige Medium eingebracht, dass das
gasformige Gemisch im wassrigen Medium dispergiert wird und es idealerweise zur
Schaumbildung kommt, wodurch die Kontaktoberflache vergroert wird, so dass die
methanogenen Mikroorganismen CO, und H, effektiv und/oder in groltmoglicher Menge
aufnehmen konnen. Im Fall der vorliegenden Erfindung ist ein Rohrmischer und/oder eine

Pumpe, vorzugsweise eine Triebstrahlpumpe mehr bevorzugt.

[0036] ,Methanogene  Mikroorganismen® im Sinne der Erfindung sind solche
Mikroorgansimen, die aus Kohlendioxid (CO,) und Wasserstoff (H,) Methan (CH,4) herstellen
kénnen, d.h. Methanbildner oder methanbildende Mikroorganismen sind. Daher kdnnen
methanogene Mikroorganismen hierin auch als methanbildende Mikroorganismen
bezeichnet werden. Ein Beispiel flir solche methanogenen Mikroorgansimen sind
methanogene Bakterien, sog. Methanbakterien. Methanbakterien gehéren zum Reich der
Arachaea und darin zum Stamm Euryarchaeota. Methanogene Mikroorganismen gehdren zu
den Klassen Methanobacteriales, Methanococcales, Methanomicrobiales, Methanocellales,
Methanosarcinales und Methanopyrales. Im Rahmen der vorliegenden Erfindung ist
vorgesehen, dass methanogene Mikroorganismen aus allen vorgenannten Klassen stammen
kénnen, aber nicht missen. Es ist daher bevorzugt, dass die methanogenen
Mikroorganismen ein Gemisch verschiedener Mikroorganismen des Stamms Euryarchaeota

sind.

[0037] ,Wassriges Medium® umfasst wassrige Flissigkeiten, bevorzugt solche, in denen
methanogene Mikroorganismen wachsen konnen. Der Fachmann kennt solche Medien. Sie
kénnen z.B. Vitamine, Spurenelemente und/oder Schwermetalle, die solche methanogenen
Mikroorgansimen bendtigen, enthalten. Vorzugsweise ist das wassrige Medium keine
ionische Flussigkeit. Eine ionische Flissigkeit besteht aus organischen, deren lonen durch
Ladungsdelokalisierung und sterische Effekte die Bildung eines stabilen Kristallgitters
behindern. Bereits geringe thermische Energie genligt daher, um die Gitterenergie zu

Uberwinden und die feste Kristallstruktur aufzubrechen. Es handelt sich somit um Salze, die
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bei Temperaturen unter 100 °C fliissig sind, ohne dass das Salz dabei in einem

Losungsmittel wie Wasser geldst ist.

[0038] In einer bevorzugten Ausfliihrungsform weist die erfindungsgemale Vorrichtung
ferner eine Abflhreinrichtung auf, welche zum Abflhren eines Gases aus dem mindestens
einen Reaktor eingerichtet ist. Das Gas kann H,, CO, und/oder CH,4 enthalten, vorzugsweise
enthalt das Gas CH,. Der Stoffmengenanteil von CH4 kann in dem Gas mindestens 50%,
60%, 70%, 80% oder mehr, z.B. 85% oder 90% oder mehr betragen. Der Erfinder hat
herausgefunden, dass durch Vergrofiern der Kontaktoberflache zwischen dem wassrigen
Medium mit den methanogenen Mikroorganismen und dem gasférmigen Gemisch wie hierin

naher erlautert, die Ausbeute an Methan stark erhoht werden kann.

[0039] In einer weiteren bevorzugten Ausfiihrungsform weist die erfindungsgemaliie
Vorrichtung ferner eine Rickflihrungseinrichtung auf, welche eingerichtet ist zum Rickflihren
mindestens eines Teils des Gases in die Zuflhrungseinrichtung.  Die

Rickfuhrungseinrichtung weist vorzugsweise eine Pumpe oder einen Kompressor auf.

[0040] In einer weiteren bevorzugten Ausfiihrungsform weist die erfindungsgemaiie
Vorrichtung ferner eine Zirkulationseinrichtung auf, die eingerichtet ist zum Zirkulieren des
wassrigen Mediums durch den mindestens einen Reaktor. Die Zirkulationseinrichtung weist

vorzugsweise mindestens eine Pumpe, vorzugsweise eine Triebstrahlpumpe auf.

[0041] In einer anderen bevorzugten Ausfihrungsform der erfindungsgemafen Vorrichtung
weist die Zufuhrungseinrichtung eine Vorrichtung zum Anreichern von Kohlendioxid aus

einem Gasgemisch auf.

[0042] Es ist weiterhin eine bevorzugt, dass die Zuflhrungseinrichtung der
erfindungsgemalfen Vorrichtung ferner eine Einrichtung zum elektrolytischen Spalten von

Wasser aufweist.
[0043] Ebenso ist es bevorzugt, dass die Zuflihrungseinrichtung der erfindungsgemafien
Vorrichtung ferner derart eingerichtet ist, dass sie beim Einleiten von H, und CO; in den

mindestens einen Reaktor das gasformige Gemisch eine turbulente Stromung bildet.

[0044] Weiterhin ist es bevorzugt, dass die Zuflihrungseinrichtung der erfindungsgemafien

Vorrichtung fermer derart eingerichtet ist, dass im Betrieb das Volumen des eingeleiteten H,
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und CO; pro Stunde das Fassungsvolumen des mindestens einen Reaktors um mindestens
den Faktor 1, 2, 3, 4, 5, 10, 20, 25, 30, 50, 75, 100, 200, 300, 400, 500 oder mehr Ubersteigt.

[0045] Vorzugsweise ist der Druck im Reaktor der erfindungsgemafien Vorrichtung groflier
oder gleich 0,1; 0,2; 0,3; 0,4; 0,5; 0,6; 0,7; 0,8; 0,9; 1,0 oder mehr bar.

[0046] Vorzugsweise befinden sich die methanogenen Mikroorganismen in Form von
makroskopischen Kolonien (Pellets) in dem wassrigen Medium des Reaktors der
erfindungsgemafen Vorrichtung. Als Pellets werden 1-5 mm grole Makrokolonien
methanogener Mikroorganismen bezeichnet, wie sie in anaeroben Upflowreaktoren (UASB,
IC etc.) zur anaeroben Vorreinigung von Industrieabwadssern entstehen kdnnen. Solche
Pellets kdnnen aus einer anaeroben Industrieabwasserreinigungsanlage (z.B. Papierfabrik
oder Lebensmittelindustrie) erhalten werden. Pellets werden z.B. in Guiot et al. (2011)
beschrieben. Es wird angenommen, dass sich die anaeroben methanogenen
Mikroorganismen, vermutlich eine  Mischpopulation verschiedener methanogener
Mikroorganismen, im Inneren eines Pellets befinden, wohingegen sich aerobe
Mikroorganismen eher auf der Oberflache und darunterliegenden Schichten befinden. Die
Aerobier schiitzen sozusagen die Anaerobier vor Sauerstoffzutritt. Im Fall des Beimpfens
einer erfindungsgemalfden Vorrichtung, insbesondere des Reaktors, nach dem Austreiben
von Sauerstoff, z.B. durch Stickstoff oder mittels einer Kohlenstoffquelle, die von
vorhandenen Aerobier unter Verbrauch von Sauerstoff metabolisiert wird, beginnen die
methanogenen Mikroorganismen zugefiihrtes Kohlendioxid und Wasserstoff zu Methan
umzusetzen. Der Erfinder hat nun festgestellt, dass solche Pellets aus den vorgenannten
Griinden sehr vorteilhaft sind, da beim Arbeiten mit Pellets und beim Beimpfen des Reaktors
der erfindungsgemafen Vorrichtung keine besonderen Vorkehrungen getroffen werden
missen, um anaerobe Bedingung zu schaffen bzw. zu erhalten. Zudem hat der Erfinder
festgestellt, dass die Pellets eine so ausreichende Menge methanogener Mikroorganismen
enthalt, dass innerhalb sehr kurzer Zeit die Herstellung von Methan aus Kohlendioxid und
Wasserstoff im Reaktor der erfindungsgemalfden Vorrichtung beginnt. Ferner hat der Erfinder
festgestellt, dass ein mit Pellets beimpfter Reaktor einer erfindungsgemafien Vorrichtung
auch nach langerer Stillzeit ohne Weiteres wieder zur Herstellung von Methan angefahren
und/oder betrieben werden kann. Aus den genannten Griinden sind Pellets eine bevorzugte
Quelle fir methanogene Mikroorganismen, die im Rahmen der vorliegenden Erfindung
verwendet werden. Ob Pellets, die erfindungsgemal® eingesetzt werden, methanogene
Mikroorganismen enthalten, kann einfach mittels z.B. des VIT® Methanogenic bacteria Tests
von Vermicon getestet werden. Alternativ dazu kénnen Pellets in einer z.B. miniaturisierten

erfindungsgemalRen Vorrichtung, insbesondere in einem Reaktor mit Kohlendioxid und
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Wasserstoff in einem geeigneten wassrigen Medium begast werden und auf die Herstellung

von Methan getestet werden.

[0047] Daher betrifft die vorliegende Erfindung in einem weiteren Aspekt die Verwendung
von Pellets, enthaltend methanogene Mikroorganismen, zum Beimpfen einer

erfindungsgemalfien Vorrichtung.

[0048] Wie bereits erwahnt, betrifft die vorliegende Erfindung Verfahren zur Herstellung von
Methan in einer Reaktorvorrichtung mittels methanogener Mikroorganismen, die sich in der
Reaktorvorrichtung in einem wassrigen Medium befinden, durch Umsetzung von H, und CO,
als Reaktionsgasgemisch, dadurch gekennzeichnet, dass bei der Umsetzung die
Kontaktoberflache zwischen dem wassrigen Medium mit den methanogenen
Mikroorganismen und dem gasférmigen Gemisch mittels einer

Reaktionssteigerungsvorrichtung vergré3ert wird.

[0049] Vorzugsweise wird in dem erfindungsgemafRen Verfahren, der Verwendung oder
Vorrichtung ein Gemisch von methanogenen Mikroorganismen des Stamms Euryarchaeota
eingesetzt. Das Gemisch kommt zustande, da vorzugsweise Pellets eingesetzt werden, die

methanogene Mikroorganismen umfassen, und nicht naher charakterisiert sind.

[0050] Vorzugsweise werden die methanogenen Mikroorganismn in  Form von

makroskopischen Kolonien (Pellets) dem wassrigen Medium zugefuhrt.

[0051] Fir die Verfahren, aber auch die Vorrichtungen und Verwendungen der vorliegenden
Erfindungen kann es von Vorteil sein, wenn das molare Verhaltnis von H, und CO, im
gasférmigen Gemisch kleiner oder gleich ungefahr 4 : 1 ist. Es kdnnen jedoch auch molare
Verhaltnisse von grofder als 4:1 verwendet werden. Diese kdnnen zur Folge haben, dass
durch den relativen Mangel an CO, der pH-Wert im Inneren des Reaktors ansteigen kann.
Durch Zuflihrung entsprechender Substanzen, beispielsweise Puffer-Systeme oder Sauren,

kann der pH-Wert jedoch auf einen gewiinschten Wert eingestellt werden.

[0052] Die vorliegende Erfindung betrifft auch noch die folgenden Aspekte A1 bis A6:

A1.  Verfahren zur Biomethanisierung von H, und CO, durch methanogene Bakterien bei
einem fiir diese geeignetem Milieu (Temperatur, pH, Redox, Nahrstoffe...) in einem
Submersbioreaktor, dadurch gekennzeichnet, dass

1.1. die Umsetzung bei Driicken gréfder 0,1 oder 1 bar erfolgt,
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1.2.

1.3.

1.4.
1.5.

2.1.
2.2.

A3.

3.1.
3.2.

3.1
3.2

A4.
4.1.

4.2.

4.1

AS5.

die beteiligten Bakterien dem Reaktor in Form von makroskopischen Kolonien, s.g.
Pellets, wie sie in anaeroben Upflowreaktoren (UASB, IC etc.) entstehen kdnnen,
zugesetzt werden oder in Form pastoser Schlamme aus Faultirmen, Biogasanlagen
etc. zugesetzt werden,

H, und CO, dem Reaktor in einem Verhaltnis kleiner oder gleich ungefahr 4:1, jedoch
auch grofder 4:1 zugefihrt werden,

der Reaktor mit einer Gasrezirkulation durchmischt wird,

die Umsetzung in mehreren in Serie geschaltete Reaktorteilen oder mehreren

Reaktoren in einer Kaskade erfolgt.

Submersbioreaktor nach Aspekt A1, dadurch gekennzeichnet, dass er
tber ein Flissigkeitsvolumen (1) und

uber ein Gasvolumen (2) verfigt.

Flissigkeitsvolumen (1) nach Aspekt 2.1., dadurch gekennzeichnet, dass dieses in
einem
grofderen, begasten, aufwarts durchstréomten Teil (A) und

einem keineren, unbegasten abwarts stromenden Teil (B) unterteilt ist.

Alternativ ist das Flissigkeitsvolumen (1) nach Aspekt 2.1 dadurch gekennzeichnet,
dass dieses

einen oder mehrere begaste Teil(e) (A) oder

in einen oder mehrere begaste Teil(e) (A) und einen oder mehrere unbegaste Teil(e)
(B) unterteilt ist.

Die interne Gasrezirkulation nach Aspekt 1.4. dadurch gekennzeichnet, dass

Gas aus dem gasfuhrenden Volumenteil (2) nach Anspruch 2.2. in den
aufstromenden Teil (A) nach Anspruch 3.1. mit geeigneten Mitteln eingebracht wird,
die pro Zeitraum rezirkulierte Gasmenge grofer ist, als die dem Reaktor in gleichem

Zeitraum zugeflhrte Gasmenge.

Alternativ ist die interne Gasrezirkulation nach Aspekt 1.4., dadurch gekennzeichnet,
dass
Gas aus dem gasfiihrenden Volumenteil (2) nach Aspekt 2.2. in die begasten Teil(e)

(A) nach Aspekt 3 mit geeigneten Mitteln eingebracht wird.

Die Kaskade nach Aspekt 1.5., dadurch gekennzeichnet, dass
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5.1. die Gasrezirkulation nach Anspruch 1.4. fir jeden Reaktor oder Reaktorteil getrennt
oder fir mehre solcher Einheiten gemeinsam erfolgt,
5.2. sich diese oder Untergruppen dieser sich zusammen in einen Wasserraum (C)

befinden und von diesem gemeinsam temperiert werden.

A6. Der Submersbioreaktor nach Aspekt 1, dadurch gekennzeichnet, dass
dieser Uber geeignete Vorrichtungen zur Entschdaumung verfligt, wie

Entschaumerdosierung (6), Schaumzerstorer (7) oder Schaumfallen (7).

Zu den Bezugszeichen ist auf die in den Figuren 7 bis 10 verwendeten Bezugszeichen zu

verweisen, die unterhalb der Legende zu Figur 10 beschrieben werden.

Nicht-limitierende Beispiele und Abbildungen

Anhand der beigefugten Darstellungen (Figuren) und Ausfiihrungsbeispiele wird die

Erfindung naher erlautert.

Figur 1: Flief3bild einer beispielhaften Vorrichtung zum Herstellen von Methan mittels

methanogener Mikroorganismen unter Verwendung eines Rohrenreaktors

Figur 2: Flief3bild einer beispielhaften Vorrichtung zum Herstellen von Methan mittels

methanogener Mikroorganismen unter Verwendung eines Rihrkessels

Figur 3: Flief3bild einer beispielhaften Vorrichtung zum Herstellen von Methan mittels

methanogener Mikroorganismen unter Verwendung eines Submersreaktors

Figur 4: Fliel3bild einer beispielhaften Vorrichtung zum Herstellen von Methan mittels

methanogener Mikroorganismen unter Verwendung eines Sprihturms

Figur 5: Flief3bild einer beispielhaften Vorrichtung zum Herstellen von Methan mittels

methanogener Mikroorganismen unter Verwendung eines Rieselbettreaktors

Figur 6: Fliel3bild einer beispielhaften Vorrichtung zum Herstellen von Methan mittels

methanogener Mikroorganismen unter Verwendung eines Triebstrahlreaktors

Figur 7: FlieRbild eines Submers-Reaktors zur Umsetzung gasférmiger Substrate.
Beispielsweise werden Methanbakterien als kompakte Pellet in einem Submersbioreaktor
eingebracht und unter physiologische Bedingungen mit H, und CO, unter Druck begast. Ein
effektiver Phaseniibergang der gasférmigen Substrate wird durch eine interne Rezirkulation
(4) von Gasen aus dem Reaktorgasraum (2) in die Flussigphase (1) bewirkt. Mehrere

Reaktoren (Rn) oder Reaktorteile mit unterschiedlichen Bedingungen werden als Kaskade in
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Serie betrieben. Vorteile des Verfahrens: niedrige Temperaturen, hohe Organismendichte,
kurze Anfahrzeiten, flexibler Betrieb, einfache Steuerung.

Figur 8: Flie3bild einer Kaskade von Reaktoren R, bis R, mit gemeinsamer Gasrezirkulation
Figur 9: Flief3bild einer Kaskade von Reaktoren R, bis R, mit getrennter Gasrezirkulation

Figur 10: Anordnung mehrerer Reaktoren (R4 bis R,) in einem gemeinsamen Wasserkorper
(C), Querschnitt

Zeichenliste fur die Figuren 1 bis :

100  Vorrichtung zum Herstellen von Methan mit einem Rohrreaktor
102  Eingangsleitung

104 erstes Ventil

106 Dise

108 Reaktor (als Rohrreaktor eingerichtet)

110  Gasabtrennungsvorrichtung

112 zweites Ventil

114  erster Ausgang

116  wassriges Medium

118  erster Ruckflihrungszweig

120 Pumpe

122 zweiter Rickfuhrungszweig

124  Mischelement

126  Zufuhrungseinrichtung

128  Flussigkeitsoberflache

200  Vorrichtung zum Herstellen von Methan mit einem Rihrkessel

202 Reaktor (als Ruhrkessel eingerichtet)

204  Rihrwerk

300 Vorrichtung zum Herstellen von Methan mit einem Submersreaktor
302 Reaktor (als Submersreaktor eingerichtet)

400  Vorrichtung zum Herstellen von Methan mit einem Sprihturm

402  Reaktor (als Sprihturm eingerichtet)

404 Dispersionsvorrichtung

500 Vorrichtung zum Herstellen von Methan mit einem Rieselbettreaktor
502 Reaktor (als Rieselbettreaktor eingerichtet)

504  Matrix

600 Vorrichtung zum Herstellen von Methan mit einem Rieselbettreaktor

602 Reaktor (als Triebstrahlreaktor eingerichtet)

16



WO 2014/207211 PCT/EP2014/063719

Zeichenliste fur die Figuren 7 bis 10:

(A) begaster Reaktorteil mit Aufstrom

(B) unbegaster Reaktorteil mit Abstrom

(C)  Wasserkdrper, Uber den mehrere Reaktoren temperiert werden kénnen
(1) uberwiegend mit Wasser geflllter Volumenanteil des Reaktors

(2) uberwiegend mit Gas gefiillter Volumenanteil des Reaktors

(3) Gaszuflihrung

4) Gasrezirkulation

(5) Zugang zur Nahrstoff- und Bakterienzufuhr, pH-Einstellung, Probenahme etc.
(6) Entschaumerdosierung

(7) Entschaumungsvorrichtung, Schaumfalle

(8) Abfiihrung fester, flissiger und geldster Produkte aus (1)

9) Abflihrung gasférmiger Produkte aus (2)

(10)  Gasrezirkulationspumpe

(11)  Absperrorgan

(12)  Druckhalteventil

Beschreibung konkreter Ausfiihrungsbeispiele der Erfindung

[0053] In Fig.1 ist eine beispielhafte Ausflihrungsform einer Vorrichtung 100 zum Herstellen
von Methan mittels methanogener Mikroorganismen durch Umsetzung von Wasserstoff und
Kohlenstoffdioxid dargestellt. Die beispielhafte Vorrichtung 100 weist einen Reaktor 108 auf.
Eine Eingangsleitung 102 ist Uber ein erstes Ventil 104, beispielsweise ein erstes
Druckhalteventil 104, an einen ersten Eingang einer Dise 106 gekoppelt, beispielsweise
einer Triebstrahldiise. Die Duse 106 ist Uber eine entsprechende Leitung mit dem Reaktor
108 gekoppelt. Der Reaktor 108 ist an seinem Ende mittels einer Leitung mit einem Eingang
einer Gasabtrennungsvorrichtung 110 gekoppelt. Die Gasabtrennungsvorrichtung 110 kann
mit einer Flussigkeit, beispielsweise Wasser, gefillt sein und weist drei Ausgange auf. An
einem ersten Ausgang 114 kann Uber ein zweites Ventil 112, beispielsweise ein zweites
Druckhalteventil, eine gasformige Phase abgeflihrt werden, welche zumindest das
Endprodukt der mikrobiellen Umwandlung, das Methangas, aufweist oder im Wesentlichen
aus diesem besteht. Uber einen zweiten Ausgang kann optional ein Teil derselben
gasférmigen Phase aus der Gasabtrennungsvorrichtung abgefiihrt werden und {ber einen
ersten Ruckflihrungszweig 118 der Dise 106 zugefihrt werden. Die gasformige Phase kann
dabei mittels einer separaten Leitung in die Diise 106 eingespeist werden oder sie kann in

die Leitung eingespeist werden, mittels welcher das erste Ventil 104 mit der Duse 106
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gekoppelt ist. Bei dem ersten Ruckfuhrungszweig 118 handelt es sich um eine optionale
Vorrichtung, insbesondere bei ausreichend langen Rohrreaktoren, welche fiir die Funktion
der hier vorgestellten Erfindung nicht wesentlich ist, jedoch durchaus zur Optimierung ihres
Betriebes geeignet sein kann. An einem dritten Ausgang der Gasabtrennungsvorrichtung
110 kann eine flissige Phase abgefihrt werden und mittels eines zweiten
Rickfuhrungszweiges 122, in welchem eine Pumpe 120 vorgesehen ist, der Diuse 106

zugeflhrt werden.

[0054] In der in Fig.1 dargestellten Ausfilhrungsform handelt es sich bei dem Reaktor 108
um einen Rohrreaktor. Unter einem Rohrreaktor kann hierbei ein réhrenférmiger Behalter zu
verstehen sein, in dem die methanogenen Mikroorganismen enthalten sind, und in dem eine
mikrobielle Umwandlungsreaktion ablauft, bei der aus H, und CO, Methan hergestellt wird.
Das H; und CO; bilden zusammen das Substratgas — das Ausgangsprodukt der mikrobiellen
Umwandlungsreaktion. Diese beiden Gase kdnnen getrennt voneinander mittels separater
Leitungen oder bereits als Gasgemisch mittels einer Leitung der Dise 106 zugeflihrt werden.
Letzterer Fall ist in der in Fig.1 gezeigten Ausflihrungsform verwirklicht .Der Reaktor 108
kann derart eingerichtet sein, dass sein Inneres auf einer bestimmten Temperatur gehalten
werden kann, welche fiir einen optimalen Ablauf der Reaktion sorgt. Im vorliegenden Fall der
Erzeugung von Methan mittels methanogener Mikroorganismen kann die Temperatur
beispielsweise in einem Bereich von ungefahr 30°C bis ungefahr 80°C liegen, beispielsweise
in einem Bereich von ungefahr 40°C bis ungefahr 70°C, beispielsweise bei ungefahr 40 bis
ungefahr 50°C. In dem Reaktor 108 ist ein wassriges Medium 116 enthalten, wobei sich die
methanogenen Mikroorganismen in dem wassrigen Medium 116 befinden. Bei dem
wassrigen Medium 116 kann es sich um ein Gas/Flussigkeitsgemisch handeln,
beispielsweise ein schaumiges Gas/Wassergemisch. Das Substratgas, welches H, und CO,
aufweist, wird mittels der Diise 106 Uber eine Zuflihrungseinrichtung 126 dem Reaktor 108
zugefuhrt. Bei der Zufuhrungseinrichtung 126 kann es sich um ein entsprechend
eingerichtetes Rohrsystem handeln, welches zum Einleiten eines Fluids in den Reaktor 108
eingerichtet ist. Im Rahmen dieser Beschreibung kann unter einem Fluid ein Gas, eine
Flussigkeit oder eine Mischung draus verstanden werden, etwa eine fein zerstaubte
Flussigkeit, welche zudem mit einem Gas vermengt ist. Selbstverstandlich kdnnen noch
weitere Substanzen, wie etwa die mikrobielle Umwandlungsreaktion beglinstigende Additive
wie etwa Schwermetalle in geringen Mengen, die von methanogenen Mikroorganismen zum

Teil bendtigt werden, in den Reaktor 108 geleitet werden.

[0055] Mittels des ersten Rickfiihrungszweigs 118 kann die gasférmige Phase aus der

Gasabtrennungsvorrichtung 110 der Dise 106 zugefiihrt werden und so wiederverwertet
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werden. Bei der mittels des ersten Riickflihrungszweigs 118 abgeflihrten gasférmigen Phase
kann es sich Uberwiegend um Bestandteile des Substratgases handeln, welche im Reaktor
108 nicht zu Methan umgesetzt worden sind. Diese nicht umgesetzten ,Reste“ kdbnnen auf
diesem Wege sozusagen recycled werden und stehen der mikrobiellen Reaktion erneut zur
Verfugung. Der erste Ruckflihrungszweig 118 kann bei sehr langen Rohrreaktoren 108
entfallen, da das am Eingang eines solchen Rohrreaktors 108 eingeleitete Substratgas
wahrend bis zum Ende des Reaktors 108 mit gro3er Wahrscheinlichkeit umgewandelt wird.
Anders ausgedriickt kann davon ausgegangen werden, dass mit zunehmender Lange des
Rohrreaktors 108 der Anteil des am Ende eines solchen Reaktors nicht umgesetzten

Substratgases immer kleiner wird.

[0056] Die zwischen dem ersten Ventil 104 und dem Reaktor 108 angeordnete Diise 106
dient zum Einleiten zumindest des Substratgases in den Reaktor 108 derart, dass darin
zugleich eine Umwalzung oder Durchsetzung des flissigen Mediums 116 mit dem so
eingeleiteten Substratgas erfolgt. Mittels der Dise 106 kann kinetische Energie des
Substratgases erhdht werden, bevor es in den Reaktor 108 eingeleitet wird. Dadurch kann
erreicht werden, dass das eingeleitete Substratgas sozusagen in das wdéssrige, die
methanogenen Mikroorganismen aufweisende Medium eingeblasen wird, wodurch eine
starke Umwalzung des wassrigen Mediums 116 erfolgt. Anders ausgedriickt kann durch das
Einleiten des Substratgases in den Reaktor 108 mittels der Dise 106 erreicht werden, dass
sich zahlreiche Gasblasen bilden, welche die wassrige Phase 116 durchsetzen (im
Folgenden als dynamischer Fall bezeichnet). Dadurch kann die Reaktionsoberflache
zwischen dem Substratgas und dem wassrigen Medium 116 drastisch vergréfert werden im
Vergleich zu dem Fall (im Folgenden als statischer Fall bezeichnet), in dem das Substratgas
in einen Rohrreaktor 108 eingeleitet wird, ohne dass die eben beschriebene Umwalzung der

wassrigen Phase 116 erfolgt.

[0057] Der Triebstrahl kann von der Dise 106 mit Hilfe der fllissigen Phase gebildet werden,
welche aus der Gasabtrennungsvorrichtung 110 abgeflihrt wird. Bei der Diise 106 kann es
sich beispielsweise um eine Strahlpumpe handeln, bei welcher je nach Ausfiihrungsform der
Vorrichtung beispielsweise das abgefiihrte gasférmige Medium oder die flissige Phase aus
der Gasabtrennungsvorrichtung 110 verwendet werden kann. Bei der (iber den zweiten
Rickfuhrungszweig 122 abgeflhrten flissigen Phase handelt es sich um das wassrige
Medium 116 aus dem Reaktor 108. Die Gasabtrennungsvorrichtung 110 kann funktional als
Beruhigungs- oder Entmischungsvorrichtung gesehen werden. Im Reaktor 108 kann auf
Grund der turbulenten Mischvorgange das wassrige Medium 116 als ein schaumiges

Gas/Wassergemisch  vorliegen. Anders ausgedriickt ist die die methanogenen
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Mikroorganismen enthaltende Flissigkeit stark mit der gasformigen Phase - Methan und
Resten des Substratgases - angereichert. In diesem Zustand wird das wassrige Medium 116
in die Gasabtrennungsvorrichtung 110 Ubergeleitet und dort erfolgt eine Abtrennung der
gasférmigen Phase von der flissigen Phase, wobei dort das wassrige Medium 116 immer
noch schaumig sein kann. Dieser Gasabtrennungsprozess kann ganz natirlich durch
Aufsteigen der gasformigen Phase (nicht umgewandelte Reste des Substratgases und
Methan) aus dem Gemisch 116 von Flussigkeit und Gas erfolgen. Die von der gasformigen
Phase im Wesentlichen bereinigte Fllssigkeit mitsamt der methanogenen Mikroorganismen
kann dann, wie aus Fig.1 ersichtlich, am dritten Ausgang der Gasabtrennungsvorrichtung
110 aus dieser entnommen und mittels der Pumpe 120 ({ber den 2zweiten
Rickfuhrungszweig 122, der Duse 106 zugefihrt und zur Bildung des in den Reaktor 108
eintretenden Treibstrahls verwendet werden. Auf diese Weise kann ein geschlossener

Kreislauf des wassrigen Mediums 116 realisiert werden.

[0058] Das am zweiten Ausgang der Gasabtrennungsvorrichtung 110 abflihrbare Gas,
welches mittels des optionalen ersten Rickfiihrungszweigs 118 der Duse 106 zugeflhrt
werden kann, weist im Optimalfall im Wesentlichen nur Methan auf, ggfs. geringe Reste des
nicht umgewandelten Substratgases. Die Rezirkulationsrate der gasférmigen Phase aus der
Gasabtrennungsvorrichtung 110 kann an die Lange des Reaktors 108 angepasst werden
und, wie bereits erwahnt, bei ausreichend langen Reakioren 108, bei welchen die
rezirkulierte gasformige Phase aus der Gasabtrennungsvorrichtung 110 im Wesentlichen aus
Methan besteht, gegen Null gehen. Da das hier vorgestellte Herstellungsverfahren sehr
effizient ablauft, d.h. durch die starke Durchmischung des wassrigen Mediums 116 im
Reaktor 108 mit dem Substratgas, kdnnen Umwandlungsraten von beispielsweise mehr als
90%, beispielsweise mehr als 95%, beispielsweise nahezu 100% erreicht werden. Bei
vorhandenem ersten Rezirkulationszweig 118 kann die Rezirkulationsrate der gasférmigen
Phase aus der Gasabtrennungsvorrichtung 110 stets gréf3er ausfallen als die Zufiihrungsrate
des Substratgases in den Reaktor 108 mittels der Eingangsleitung 102, beispielsweise um
Faktoren in der Grofdenordnung von etwa 1 bis beispielsweise 100, bis beispielsweise 200,
bis beispielsweise 500, bis beispielsweise 1000 oder grélier. Bei sehr langen Rohrreaktoren
108, wie oben erwahnt, wird nahezu das gesamte Substratgas zu Methan umgesetzt. Ein
entsprechend dafiir ausgelegter Rlckfiihrungszweig 118 kann auch in diesem Fall trotz
verschwindend geringem Anteil der Substratgasrestes am rezirkulierten Gas bereitgestellt
werden. Unabhangig von der Umwandlungsrate innerhalb des Reaktors 108 kann mit Hilfe
einer hohen Gasrezirkulationsrate mittels des ersten Ruckfihrungszweigs 118, welcher
damit funktional einem Rezirkulationszweig entspricht, der Gasanteil im Gas-Wassergemisch

im Inneren des Reaktors 108 und damit der Grad der Turbulenz erhoht werden. Mittels der
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Gasrezirkulation kann die Durchmischung des Gas-Wassergemisches innerhalb des Rektors
108, also beispielsweise die Kontakizeit und Kontaktflache zwischen den biesen beiden

Phasen, erhoht werden.

[0059] Das sich Uber der Flussigkeitsoberflache 128 in der Gasabtrennungsvorrichtung 110
befindende Gasgemisch weist im Betrieb der Vorrichtung 100 das Produktgas und je nach
Umwandlungseffizienz kleine bis verschwindend geringe Reste von nicht umgewandeltem
Substratgas auf. Dieses Gasgemisch kann ganzlich oder teilweise am ersten Ausgang 114
aus der Vorrichtung 100 abgeflihrt werden und optional teilweise mittels des ersten
Rickfuhrungszweigs 118 in den Reaktor 108 rezirkuliert werden. Anders ausgedriickt wird
an dem ersten Ausgang 112 und am zweiten Ausgang (zugehdrig zum optionalen ersten

Rickfliihrungszweig 118) eine gasférmige Phase gleicher Zusammensetzung abgefiihrt.

[0060] Generell liegt bei einem bestimmten H,/CO, Verhaltnis im Reaktor 108 bzw. in der
Gasabtrennungsvorrichtung 110 ein Gleichgewicht vor: einer CO,-Konzentarion im Gas
entspricht eine CO,-Konzentration im wassrigen Medium 116. Ist das gesamte CO,
umgesetzt, steigt der pH-Wert im wassrigen Medium 116, was unerwlinscht sein kann.
Daher kann die Zufihrung des Substratgases an der Eingangsleitung 102 so eingestellt
werden, dass sowohl in der am ersten Ausgang 114 und damit auch am zweiten Ausgang
abgefiihrten Gasphase immer ein Rest an CO; lbrig bleibt, beispielsweise etwa 1% bis etwa
2%. Eine vollstandige Umsetzung von H; hingegen fiihrt nicht zu einer Verschiebung des pH-
Wertes. Zur Stabilisierung des pH-Wertes kann es somit von Vorteil sein, wenn der
Vorrichtung 100 mittels der Eingangsleitung 102 das Substratgas im Verhaltnis von etwa 4:1

(H2 zu CO,) oder weniger zugefiihrt wird.

[0061] Das Einleiten des Substratgases in den Reaktor 108 mittels der Dise 106, welche zur
Durchmischung des wassrigen Mediums 116 mit dem Substratgas fihrt, sorgt daflr, dass
pro Zeiteinheit im dynamischen Fall eine weitaus grofdere Anzahl der methanogen
Organismen in Kontakt mit dem Substratgas gelangt und daher eine gréfRere Anzahl der
methanogen Organismen pro Zeiteinheit Methan produzieren kann als im statischen Fall.
Naherungsweise entspricht die Reaktions- bzw. Kontaktoberfliche zwischen einem sich im
Reaktor befindlichen wassrigen Medium 116 und dem Substratgas im statischen Fall der
Oberflache des Mediums. Im dynamischen Fall hingegen, also gemafl der in dieser
Beschreibung geschilderten erfindungsgemallen Lehre, ist diese Flache wesentlich grofier,
da zu der ohnehin schon aufgerauten und damit gréReren Oberflache des wassrigen
Mediums 116 im Reaktor 108 (angedeutet durch die gewellte Linie innerhalb des Reaktors
108) die Summe der Oberflachen der SubstratgGasblasen hinzugerechnet werden muss,
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welche das wassrige Medium 116 durchsetzen, wobei tendenziell am Anfang des
Rohrreaktors 108 die Gasblasen ausschliefdlich Substratgas aufweisen kdnnen, zu dessen
Ende hin die Gasblasen idealerweise fast ausschliefdlich das Endprodukt Methan aufweisen
kdnnen und dazwischen das die Blasen bildende Gas ein beliebiges Mischungsverhaltnis

aus Substratgas und Methan aufweisen kann.

[0062] Zur weiteren Vergrdlierung der Kontaktoberfliche zwischen dem Substratgas und
dem wassrigen Medium 116 kann der Reaktor 108 femer optional mindestens ein
Mischelement 124 aufweisen. Bei dem mindestens einen Mischelement 124 kann es sich um
mindestens ein Elemente handeln, welches geeignet ist das sich im Reaktor 108 befindliche
Substratgas mit dem wassrigen Medium 116 zu vermischen. Das mindestens eine
Mischelement 124 kann beispielsweise ein mechanisch dynamisches Element sein und
beispielsweise als ein sich drehendes Wasserrad, ein Leitstrahlmischer, ein Turbinenrihrer,
ein Propellerriihrer oder etwa ein Rohrmischer eingerichtet sein, wobei dies keineswegs als
eine abschlielende Aufzahlung mdglicher Mischelemente gesehen werden soll. Das
mindestens eine Mischelement 124 kann aber auch ein mechanisch statisches Element sein,
beispielsweise ein Zerstaubungssieb, welches gréflere Substratgasblasen in kleinere
Substratgasblasen umwandelt. Das mindestens eine Mischelement 124 kann auch sowohl

mindestens ein mechanisch dynamisches und ein mechanisch statisches Element aufweisen.

[0063] Wie ferner in Fig.1 dargestellt, weist die beispielhafte Vorrichtung 100 zum Herstellen
von Methan mittels methanogener Mikroorganismen mindestens zwei Ventile auf, namlich
das erste Ventil 104 und das zweite Ventil 112. Es kdnnen klarerweise nach Bedarf weitere
stromungstechnische Elemente in der Vorrichtung 100 vorgesehen sein wie weitere Ventile,
Durchflusszahler und Verdichter. Mittels des ersten Ventils 104 und des zweiten Ventils 112
kann der Teil der beispielhaften Vorrichtung 100 zwischen dem das Substratgas
zufihrenden Eingangsleitung 102 und dem die gasférmige, Methangas aufweisende Phase
abfuihrenden, ersten Ausgang 114 der Gasabtrennungsvorrichtung 110 einem Druckgefalle
ausgesetzt werden, welches das Beschicken des Reaktors 108 ermoglicht und eine
Fluidstrébmung vom Reaktor 108 zur Gasabtrennungsvorrichtung 110 herbeifiihrt. Das untere
Druckniveau (d.h. der Druck am zweiten Ventil 112) des Druckgefdlles kann bei
Umgebungsdruck (Atmospharendruck) liegen. Bei Bedarf kann das untere Druckniveau
jedoch auch bei einem héheren Druck als dem Umgebungsdruck liegen, beispielsweise
ungefahr 50 mbar, beispielsweise 100 mbar, beispielsweise 200 mbar, beispielsweise 500
mbar oder mehr iber dem Umgebungsdruck. Dieses kann sich als vorteilhaft erweisen, da
so effektiv verhindert werden kann, dass Sauerstoff in die Vorrichtung 100 eindringen kann,

welcher sich Ublicherweise negativ auf die Lebensdauer und/oder Anzahl der methanogenen
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Mikroorganismen auswirken kann. Das erste Ventil 104 kann zudem auch daflr verwendet
werden, die Menge des dem Reaktor 108 zugefiihrten Substratgases pro Zeiteinheit und
dessen Mischungsverhdltnis zu steuern. Letzteres kann auch durch Bereitstellen von
getrennten Zufiihrungen fiir H, und CO, und von entsprechenden zwei ersten Ventilen

eingestellt werden.

[0064] Die effektive Umwandlung des Substratgases mittels der methanogenen
Mikroorganismen zum Produktgas Methan beruht unter anderem auf einer hochturbulenten
Gas-Wasser-Bakterien-Durchmischung innerhalb des Rohrreaktors 108 bei einer
ausreichendenden Durchflussgeschwindigkeit des wassrigen Mediums 116, welche bei
Verwendung von statischen Rohrmischern beispielsweise im Bereich von etwa 3 m/s bis
etwa 10 m/s liegen kann, beispielsweise im Bereich von etwa 3 m/s bis etwa 5 m/s. Bei
Verwendung von dynamischen Rohrmischern mit selbststdndigem Motorantrieb ist eine

Durchflussgeschwindigkeit nicht vorgegeben.

[0065] Die gesteigerte Reaktionsrate innerhalb des Reaktors 108 kann durch eine
hochturbulente Durchmischung des wassrigen Mediums 116 mit dem Substratgas erreicht
werden. Vorzugsweise kann das pro Stunde in den Reaktor 108 eingeleitete Gasvolumen
Uber dem Fassungsvolumen des Rohrreaktors 108 selbst liegen. Das Verhéltnis des pro
Stunde in den Reaktor 108 eingebrachten Gasvolumens zum Fassungsvolumen desselben
kann beispielsweise circa 5:1 oder mehr, beispielsweise circa 10:1, beispielsweise circa 25:1,
beispielsweise 50:1 oder mehr betragen. Diese Werte beziehen sich auf die Gaseinleitung

an der Zufihrungseinrichtung 102.

[0066] Auf diesen Zahlen basierend soll hier eine kleine Uberschlagsrechnung zur
Demonstration der mdoglichen Leistungsfahigkeit des hier vorgestellten Konzepts erfolgen.
Geht man von einem Verhdlinis des pro Stunde in den Reaktor 108 eingebrachten
Gasvolumens zum Fassungsvolumen desselben von 5:1 aus, kann pro Kubikmeter
Reaktorvolumen bei einer gemaly der Lehre dieser Beschreibung realisierbaren nahezu
vollstandigen Umsetzung des Substratgases pro Stunde 1 m® Methan gebildet werden. 1 m?
Methan hat einen Energiegehalt von ca. 10 kWh. Aus der bei vollstandiger Umwandlung der
Substratgase zu Methan die Entwicklung von 1 m?® Methan pro Stunde auf 1 m?3
Reaktorvolumen folgt, dass damit ein entsprechender Reaktor pro Kubikmeter eine Leistung
von ca.10 kW aufweist. Ein 100 m® grof3er Reaktor hatte also eine Leistung von 1 MW.
Steigert man das Gasdurchsatzverhaltnis auf 25:1 pro Stunde, so lief3e sich bei vollstandiger
Umwandlung der Substratgase zu Methan eine Reaktoranlage mit 1 MW Leistung mit nur 20

m?® Reaktorvolumen realisieren. Hier ist jedoch zu betonen, dass es sich hierbei um eine
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beispielhafte Rechnung handelt, welche ein mogliches Betriebsszenario der Vorrichtung zum
Herstellen von Methan mittels methanogener Mikroorganismen Uberschlagsmaflig quantitativ
veranschaulichen soll und nicht den Leistungsspielraum des hier vorgestellten Konzepts in

irgendeiner Weise eingrenzt.

[0067] Die hochturbulente Durchmischung des wassrigen Mediums 116 mit dem
Substratgas innerhalb des Reaktors 116 — durch welche Mittel sie auch herbeigefiihrt sein
mag - sorgt fur eine deutliche VergréfRerung der Kontaktoberflache zwischen dem wassrigen
Medium 116 mit den methanogenen Mikroorganismen und dem Substratgas, was wiederum
fur eine deutlich vergrofierte Reaktionsrate innerhalb des Reaktors 108 sorgt im Vergleich
zum weiter oben erwahnten statischen Fall. In Anbetracht der starken Durchmischung des
wassrigen Mediums 116 kann vorliegend von einem eher untypischen Betrieb des
Rohrrektors 108 der beispielhaften Vorrichtung 100 zum Herstellen von Methan mittels
methanogener Mikroorganismen gesprochen werden, da artgleiche in der Chemie
verwendete Rohrreaktoren Ublicherweise im Betrieb eine vernachlassigbare axiale
Durchmischung aufweisen. Bei dem hier vorgestellten Herstellungsverfahren von Methan
mittels der Vorrichtung 100 aus Fig.1 als einem Ausflhrungsbeispiel ist es jedoch unter
anderem diese Durchmischung, welche fiir eine gesteigerte Reaktionsrate innerhalb des
Reaktors sorgt und damit fir eine deutlich gesteigerte Methanausbeute im Vergleich zu
Ublichen Herstellungsbedingungen. In diesem Zusammenhang kann die Dise 106 in Fig.1
von der Funktion her als eine Reaktionssteigerungsvorrichtung gesehen werden, da der von
ihr erzeugte Triebstrahl im Reaktor 108 eine Umwaélzung des wassrigen Mediums 116
hervorruft und so durch die besagte Vergrofierung der Kontaktoberfliche die erhdhte
Reaktionsrate erreicht werden kann. Auch das optional im Reaktor 108 bereitgestellte
Mischelement 124 tragt zur Umwalzung des wassrigen Mediums 116 innerhalb des
Rohrreaktors 108 bei und ist damit funktional ebenfalls der Reaktionssteigerungsvorrichtung

zuzuordnen.

[0068] Die in Fig.1 dargestellte und bisher beschriebene beispielhafte Ausflihrungsform der
Vorrichtung 100 zum Herstellen von Methan verkérpert eine Mdglichkeit, wie gemaf der hier
vorgestellten Lehre eine hocheffiziente Umsetzung des Substratgases zu Methan erfolgen
kann. Nachfolgend werden auf Basis der Vorrichtung aus Fig.1 weitere beispielhafte
Ausfihrungsformen beschrieben. Dabei sind ausgehend von Fig.1 funktional gleiche
Elemente mit gleichen Bezugszeichen versehen und werden nicht erneut im grof3eren Detail

beschrieben.
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[0069] Eine weitere beispielhafte Ausflihrungsform einer Vorrichtung 200 zum Herstellen von
Methan mittels methanogener Mikroorganismen ist in Fig.2 dargestellt. Die Vorrichtung 200
basiert im Unterschied zu der in Fig.1 dargestellten Ausfiihrungsform auf einem Rihrkessel
202 (engl: STR, stirred tank reactor bzw. CSTR, continuous stirred tank reactor), in welchem
sich das wassrige Medium 116 befindet, wobei der Rihrkessel 202 zur Kategorie der
Submersreaktoren zuzuordnen ist. Der Riihrkessel 202 weist ein Rihrwerk 204 auf, welches
funktional als Mischelement fungiert. In dem RiUhrwerk 204, beispielsweise auf der
Oberflaiche seiner Rotorblitter, kénnen Offnungen vorgesehen sein, aus denen Gas
ausstromen kann. Wie bei der in Fig.1 gezeigten Vorrichtung 100 wird auch hier das
Substratgas mittels der Eingangsleitung 102 dem Reaktor zugefiihrt. Das Substratgas kann
dann, wie in Fig.2 gezeigt, aus dem Ruhrwerk 204 selbst, beispielsweise aus seinen
Rotorblattern, wahrend dessen Drehung (Rihrbewegung) austreten oder alternativ mittels
einer gesonderten, vom Rihrwerk 204 unabhangigen Einleitungseinrichtung in das wassrige
Medium 116 eingebracht werden. Eine solche Einleitungseinrichtung kann beispielsweise am
Boden des Riihrkessels 202 angeordnet sein und iiber eine Anzahl von Offnungen das
Substratgas in das wassrige Medium 116 einleiten. In beiden Fallen wird eine optimale
Vermengung des Substratgases mit dem wassrigen Medium 116 erreicht. Durch die Rotation
des Rihrwerks 204 oder durch das Zusammensiel des Ruhrwerks 204 mit der darunter
angeordneten Einleitungseinrichtung (nicht in Fig.2 gezeigt) kann eine optimale Vermischung
des Substratgases mit dem wassrigen Medium 116 erreicht werden, verdeutlicht durch die in
Fig.2 dargestellten, im wassrigen Medium 116 aufsteigenden Gasblasen. Eine starke
Gasblasenbildung kann erwilinscht sein, denn dadurch kann die Reaktionsoberflache
zwischen dem in den Rihrkessel 202 eingeleiteten Substratgas und dem wassrigen Medium
116 deutlich vergréRert werden. Unter diesem Aspekt kann die Bildung vieler kleiner
Gasblasen besser sein als die Bildung weniger gré3erer Gasblasen. Weiter kann eine hohe
Gasrezirkulation von Vorteil sein, welche eine gesteigerte Kontaktzeit und Kontaktoberflache
zwischen dem wassrigen Medium und dem Substratgas bewirken kann. Die methanogenen
Mikroorganismen im wassrigen Medium 116 konnen — zusatzlich zur Versorgung an der
Grenzschicht zwischen wassrigem Medium 116 und der dariliber liegenden Gasphase
innerhalb des Rihrkessels 202 - (ber die Oberflaiche einer jeden Gasblase mit den
Produktgasen H, und CO, versorgt werden, so dass in erster Naherung das gesamte
Volumen des flussigen Mediums 116 zur Bildung von Methan verwendet kann. Um die
Bildung kleiner Gasblasen zu fordern, kann das Rihrwerk 204 entsprechende Elemente wie

Siebchen oder andere feinmaschige Strukturen auf seiner Oberflaiche aufweisen.

[0070] Mittels des ersten Rickfuhrungszweigs 118 kann die gasformige Phase, mitunter

ggfs. nicht umgewandeltes Substratgas enthaltend, welche sich (iber der Oberflache des
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wassrigen Mediums 116 im Inneren des Rihrkessels 202 ansammelt, abgefihrt werden und
Uber einen Verdichter 206 dem an der Eingangsleitung 102 zugeflihrten Substratgas
beigemengt werden und so fiir eine gesteigerte, turbulente Durchmischung der Phasen im

Inneren des Riihrkessels 202 sorgen.

[0071] Eine weitere beispielhafte Ausflihrungsform einer Vorrichtung 300 zum Herstellen von
Methan mittels methanogener Mikroorganismen ist in Fig.3 dargestellt. Die Vorrichtung 300
basiert auf einem Submersreaktor 302. Am Boden des Submersreaktors 302 ist die Duse
106 angeordnet, beispielsweise eine Triebstrahldise, mittels welcher ein Triebstrahl erzeugt
und vom Boden des Submersreaktors 302 in das wassrige Medium 116 hinein eingestrahlt
werden kann. Mit der Dise 106 kann unter Energieeintrag zum einen eine
Zwangskonvektion des wassrigen Mediums 116 erreicht werden, zum anderen kann das
wassrige Medium 116 mit dem Substratgas turbulent vermengt werden. Funktional gesehen
entspricht die Dise 106 damit der Reaktionssteigerungsvorrichtung, wobei in dem
Submersreaktor 302 selbstverstandlich zusatzlich mindestens ein Mischelement 124
vorgesehen sein kann, welches in Zusammenhang mit der in Fig.1 gezeigten Vorrichtung
weiter oben beschrieben worden ist. Die Dise 106 wird in gleicher Weise wie bereits in
Zusammenhang mit der in Fig.1 gezeigten Vorrichtung 100 mit Fluiden versorgt, namlich mit
dem Substratgas, mit dem wassrigen Medium 116 Uber den zweiten Riuckfihrungszweig 122

und optional mit der gasférmigen Phase aus dem Inneren des Submersreaktors 302.

[0072] Eine noch weitere beispielhafte Ausfiihrungsform einer Vorrichtung 400 zum
Herstellen von Methan mittels methanogener Mikroorganismen ist in Fig.4 dargestellt, bei
welcher als Reaktor ein Spruhturm 402 verwendet wird. Das Substratgas wird mittels des
ersten Ventils 104 in den Innenraum des Sprihturms 402 eingeleitet. Mittels des zweiten
Rickfuhrungszweigs 122 wird das wassrige Medium 116 nach oben zu einer
Dispersionsvorrichtung 404, beispielsweise einer Zerstdubungsdise, transportiert. Bei
diesem Ausfiihrungsbeispiel wird das wassrige Medium 116 zu feinsten Trdpfchen 406
zerstdubt und an der Decke des Sprihturms 402 in diesen eingespriuht. Die
Dispersionsvorrichtung 404 ist damit funktional gesehen eine
Reaktionssteigerungsvorrichtung. Je feiner die von der Dispersionsvorrichtung 404
erzeugten Tropfchen 406, desto grolier die Kontaktoberflache zwischen dem wassrigen
Medium 116 und dem Substratgas und desto gréfder die Reaktionsrate der Umwandlung.
Das Einleiten des Substratgases Uber die Eingangsleitung 102 kann auch, abweichend von
der Darstellung in Fig.4, unterhalb der Oberflache des wassrigen Mediums 116 im Spriihturm
402 erfolgen, beispielsweise iber eine Austrittséffnung oder eine entsprechende Anordnung

aus dicht beieinander angeordneten Austrittsdffnungen, so dass das Substratgas zunachst
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durch das im Sprihturm 402 als Flussigkeitssdule vorliegende wassrige Medium 116
hindurchtreten kann und auch eine Methangasproduktion bereits in dieser Flissigkeitssaule
stattfinden kann. Generell kénnen die in dieser Anmeldung vorgestellten
Reaktionssteigerungsvorrichtungen in  beliebiger zweckmalliger Weise miteinander
kombiniert werden, um die Kontaktoberfliche zwischen dem Substratgas und dem
wassrigen Medium 116 und damit den methanogenen Mikroorganismen zu maximieren, um

die Reaktionsrate der Methanproduktion zu maximieren.

[0073] In Fig.5 ist eine weitere Ausfuhrungsform der Vorrichtung zum Herstellen von Methan
mittels methanogener Mikroorganismen gezeigt, bei welcher ein Rieselbett-Reaktor 502 zum
Einsatz kommt. Die Vorrichtung 500 ahnelt vom Aufbau her der in Fig.4 gezeigten
Vorrichtung. Zusatzlich ist jedoch im Inneren eine pordse oder wabenartige Matrix 504
bereitgestellt, an der das von oben her eingespriihte fliissige Medium 116 herunterrieseln
kann. Die Innenfliche der Matrix 504, beispielsweise die Grélke der Poren oder Waben in
ihrem Inneren, definiert dabei die Reaktionsoberflache. Die Matrix 504 kann mit einem
Material beschichtet oder aus diesem bestehen, beispielsweise Glas, Kunststoff, Lavaasche,
welches eine gleichmallige und flachendeckende Benetzung der Matrix 504 gewahrleistet
und/oder ein zu rasches Durchsickern des wassrigen Mediums 116 durch die Matrix 504
verhindert. Bei der in Fig.5 gezeigten Vorrichtung 500 zum Herstellen von Methan wird die
Reaktionssteigerungsvorrichtung von der Matrix 504 und der Dispersionsvorrichtung 404
gebildet, da das Zusammenspiel dieser beiden Vorrichtungen im Vergleich zum statischen
Fall eine vielfach vergrofierte Reaktionsoberflache zwischen dem wassrigen Medium 116

und dem Substratgas ermdglicht.

[0074] Eine noch weitere Ausflihrungsform der Vorrichtung zum Herstellen von Methan
mittels methanogener Mikroorganismen ist in Fig.6 dargestellt, bei welcher ein
Triebstrahlreaktor 602 verwendet wird. Hierbei wird von Auf3en das Substratgas und das
wassrige Medium 116 der an der Decke bzw. im oberen Bereich des Triebstrahlreaktors 602
angeordneten Dise 106, beispielsweise einer Triebstrahldise, zugefuhrt. Die Dise 106 kann
ferner direkt die gasformige Phase aus dem Inneren des Triebstrahlreaktors 602 ansaugen,
was dem optionalen, ersten Rickfiihrungszweig 118 entspricht. Der von der Diise 106
erzeugte Triebstrahl kann in das wassrige Medium 116 eingebracht bzw. eingestrahlt werden,
wodurch es zu dessen turbulenter Durchmischung mit dem Substratgas kommit.
Beispielsweise kann der Triebstrahl mittels eines Rohres 604 in das wassrige Medium 116
eingebracht werden, wobei an den Seiten des Rohres 604 feine Offnungen vorgesehen sein
kénnen, durch die bereits ein Teil des auf dem Weg nach unten strémenden Substratgases

in das wassrige Medium 116 eingeleitet werden kann. Es kann vorteilhaft sein, wenn das

27



WO 2014/207211 PCT/EP2014/063719

Ende des langlichen Rohres 604 nahe am Boden des Triebstrahlreaktors 602 angeordnet ist,
so dass der Triebstrahl durch einen verhaltnismafig grofden Anteil des wassrigen Mediums
116 durchtritt.

[0075] In Fig. 7 ist eine beispielhafte Ausfliihrungsform einer Vorrichtung zum Herstellen von
Methan (Formelzeichen CH,4) mittels methanogener Mikroorganismen durch Umsetzung von
Wasserstoff (Formelzeichen H;) und Kohlenstoffdioxid (Formelzeichen CO,) dargestellt. Die
Vorrichtung ist ein  Submers-Reaktor. Erfindungsgemal? werden methanogene
Makrokolonien, sogenannte Pellets in hohen Dichten in einen Uberwiegend mit
Nahrflissigkeit geflillten Submersbioreaktor gegeben. Die Versorgung der Organismen mit
ihrem Substrat, einem Wasserstoff-Kohlendioxid-Gemisch, erfolgt Uber eine intensive
Begasung der Nahrflissigkeit in dem sich die Organismen befinden. Dies wird erreicht indem
der Reaktor unter mehr als atmospharischen Druck (12) betrieben wird, um die Ldslichkeit
des Woasserstoffes zu erhohen. Des Weiteren wird der Reaktor uber eine interne
Gasrezirkulation (4) durchmischt. Dabei verfugt der Reaktor Uber einen begasten
Upstreamteil (A) und unbegasten Downstreamteil (B) verfligt. Das Gas aus der (iber der
Flussigkeitsphase liegenden Gasphase wird unter Druck in den begasten Teil eingebracht
und damit eine Aufwartsstromung eines Gas-Flissigkeits-Pellet-Gemisches erzeugt. Im
oberen Reaktorteil wird das Gas in die Gasphase abgegeben, so dass ein Pellet-
Nahrmedium-Gemisch im unbegasten Teil (B) nach unten zurlick strdmen kann. Die
rezirkulierte Gasmenge (4) ist dabei pro Zeiteinheit vielfach gréfer als die Menge des dem

Reaktor zugefilhrten Gasgemisches (3).

[0076] Mehrere solcher Submersreaktoren (R; bis R,) kénnen in Serie als Kaskade
hintereinander betrieben werden (siehe Fig. 8, 9 und 10). Dabei stromt eine bestimmte
Gasmenge von den vorderen zu den jeweils dahinter liegenden Reaktoren. Werden die
Reaktoren mit unterschiedlichen Gasdriicken betrieben, stellen sich unterschiedliche
Bedingungen in den Reaktoren und eine Pfropfenstrémung ein. Das gasférmige Substrat
kann auf diese Weise weitgehend zu Methan umgesetzt werden. Dieses Verfahren kann
einen Beitrag leisten, nicht nutzbare Spitzenproduktion elektrischer Energie zu nutzen, um
diese in eine speicherbare Form zu Uberfihren, in das energiereiche Methan. Dabei
verbraucht das Verfahren Kohlendioxid, das nicht in reiner Form dargeboten werden muss.
Im Vergleich mit chemischen Verfahren findet die erfindungsgemalle Methode der
Biomethanisierung unter natlrliche Bedingungen statt. Methanbakterien kdnnen Uber
langere Zeitraume ohne Nahrstoff auskommen. Sie kann damit flexible auf den Bedarf

reagieren.
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Bei allen hier vorgestellten Ausfihrungsformen der Vorrichtung zum Herstellen von Methan
mittels methanogener Mikroorganismen kann das CO, aus einem Rauchgas, beispielsweise
aus einer Millverbrennungsanlage oder einem Kraftwerk, etwa einem Kohlekraftwerk,
gewonnen  werden. Dazu kann die erfindungsgemalie  Vorrichtung eine
Anreicherungsvorrichtung aufweisen, welche beispielsweise einen mit Wasser gefillten
Druckbehalter aufweist, durch welchen Rauchgas durchgeleitet wird. Da CO, eine im
Vergleich zu N, und O, bessere Léslichkeit aufweist, kann so das Wasser mit CO, unter
Druck angereichert werden. Durch eine Drucksenkung kann dann zundhst das Rauchgas
aus der Anreicherungsvorrichtung entfernt werden. Durch eine weitere Drucksenkung kann
das CO, schlie8lich aus dem Wasser gelést werden und als Substratgas der Diise 106
zugefiihrt werden und beispielsweise zusammen mit dem rezirkulierten wassrigen Medium
116 zur Bildung des Triebstrahls verwendet werden. Reste von Sauerstoff kdnnen vor

Zufuhrung zur Dise 106 chemisch oder biologisch entfernt werden.

[0077] Im Vergleich mit chemischen Verfahren durch Katalyse, kann das erfindungsgemafie
Verfahren auch mit nicht reinen Gasen durchfiihrt werden. Schritte zur Reinigung der Gase
entfallen. Im Vergleich zu anderen Methoden zu Biomethanisierung kénnen hier gezielt
definierte Biomassedichten eingestellt und bei Bedarf wieder hergestellt werden. Des
Weiteren wird durch die interne Rezirkulation des Gases eine gute Gasversorgung der

Organismen gewahrleistet.
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Ausfiihrunsgbeispiel 1

Wasser im Reaktor mit Nahrsalze fur Silwassermedium nach Widdel (1980) sowie einem
Promille Spurenelemente nach Immhoff-Stuckle et al. (1983) beschicken. Wasser im Reaktor
auf ca. 60 - 70 °C erhitzen, Atmosphare mit N, verdrangen. Reaktor verschlielken. Wasser
unter N, Atmosphéare auf ca. 40°C abkiihlen lassen und dabei N, bis zu einem Druck von ca.
0,2 bar nachliefern. Ein Promille Vitaminlésung nach Balch et.al. (1979) zugeben. Mit NaS
bis auf < -0,2 V reduzieren. Aktive, methanogene Bakterienmakrokolonien, sogenannte
Pellets, aus einer anaeroben Industrieabwasserreinigungsanlage (z.B. Papierfabrik oder
Lebensmittelindustrie) in ausreichender Konzentration zugeben (ca. 1% Trockensubstanz).
Temperaturen von 35 bis 38°C und pH auf ca. 7 einstellen. Durchmischung des Rektors
starten. Den Reaktor pro Zeiteinheit mit einer definierten Menge Substratgase (H,/CO,) in
einem Verhaltnis ca. 4:1 mit einem Druck von 0,2 bar beschicken. Im Reaktor einen Druck
von 0,2 — 0,1 bar halten. Das entstehendes Gasgemisch aus dem Reaktor bei einem Druck

von > 0,2 — 0,1 bar ablassen.
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Anspriiche

Vorrichtung zum Herstellen von Methan mittels methanogener Mikroorganismen

durch Umsetzung von H, und CO,, aufweisend:

— mindestens einen Reaktor;

— ein wassriges Medium, welches in dem mindestens einen Reaktor bereitgestellt
ist, wobei sich die methanogenen Mikroorganismen in dem wassrigen Medium
befinden;

— eine Zuflhrungseinrichtung, welche zum Einleiten von H, und CO; in den
mindestens einen Reaktor eingerichtet ist, wobei das H, und CO; darin ein
gasférmiges Gemisch bilden;

— eine Reaktionssteigerungsvorrichtung, welche eingerichtet ist zum Vergrofiern
der Kontaktoberflache zwischen dem wassrigen Medium mit den methanogenen

Mikroorganismen und dem gasformigen Gemisch.

Vorrichtung nach Anspruch 1, ferner aufweisend:
eine AbflUhreinrichtung, welche zum Abflihren eines Gases aus dem mindestens

einen Reaktor eingerichtet ist.

Vorrichtung nach Anspruch 2, wobei das Gas Methan aufweist.

Vorrichtung nach Anspruch 3, wobei der Stoffmengenanteil von Methan in dem Gas

mindestens 50% betragt.

Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 5, ferner aufweisend:
eine Ruckfuhrungseinrichtung, welche eingerichtet ist zum Ruckfihren mindestens

eines Teils des Gases in die Zufuhrungseinrichtung.

Vorrichtung nach Anspruch 5, wobei die Rickfiihrungseinrichtung eine Pumpe oder

einen Kompressor aufweist.
Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 6, ferner aufweisend:

eine Zirkulationseinrichtung, die eingerichtet ist zum Zirkulieren des wassrigen

Mediums durch den mindestens einen Reaktor.
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16.
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Vorrichtung nach Anspruch 7, wobei die Zirkulationseinrichtung mindestens eine

Pumpe, vorzugsweise Triebstrahlpumpe aufweist.

Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 8, wobei die Vorrichtung als stationarer

oder instationarer Reaktor, vorzugsweise Feststoffreaktor eingerichtet ist.

Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 9, wobei die Vorrichtung als Submers-

Reaktor eingerichtet ist.

Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 10, wobei die Vorrichtung als
kontinuierlicher, idealer Rihrkessel (CSTR), diskontinuierlicher, idealer Rihrkessel
(STR), Rohrreaktor, als Schlaufenreaktor, als in Serie geschaltete Reaktoren oder als

Kaskade von Reaktoren eingerichtet ist.

Vorrichtung nach einem der Anspriche 1 bis 11, wobei die
Reaktionssteigerungsvorrichtung mindestens ein Rieselbett, einen Spriihturm, einen

Rohrmischer oder eine Pumpe, vorzugsweise eine Triebstrahlpumpe aufweist.

Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 12, wobei die Zufliihrungseinrichtung
aufweist:

eine Vorrichtung zum Anreichern von Kohlendioxid aus einem Gasgemisch.

Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 13, wobei die Zuflihrungseinrichtung
ferner aufweist:

eine Einrichtung zum elektrolytischen Spalten von Wasser.

Vorrichtung nach einem der Anspriche 1 bis 14, wobei die Zufiuhreinrichtung ferner
derart eingerichtet ist, das beim Einleiten des H, und CO, in den mindestens einen

Reaktor das gasférmige Gemisch eine turbulente Strémung bildet.

Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 15, wobei die Zuflihrungseinrichtung
ferner derart eingerichtet ist, dass im Betrieb das Volumen des eingeleiteten H, und
CO, pro Stunde das Fassungsvolumen des mindestens einen Reaktors um

mindestens den Faktor 2 libersteigt.

Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 16, wobei der Druck im Reaktor grofier

oder gleich 0,1 bar ist.
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Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 17, wobei sich die methanogenen
Mikroorganismen in Form von makroskopischen Kolonien (Pellets) in dem wassrigen

Medium befinden.

Vorrichtung nach einem der Anspriche 1 bis 18, wobei die methanogenen

Mikroorganismen in dem wassrigen Medium nicht immobilisiert sind.

Verfahren zur Herstellung von Methan in einer Reaktorvorrichtung mittels
methanogener Mikroorganismen, die sich in der Reaktorvorrichtung in einem
wassrigen Medium befinden, durch Umsetzung von H, und CO, als
Reaktionsgasgemisch, dadurch gekennzeichnet, dass bei der Umsetzung die
Kontaktoberflache zwischen dem wassrigen Medium mit den methanogenen
Mikroorganismen und dem gasférmigen Gemisch mittels einer

Reaktionssteigerungsvorrichtung vergrofert wird.

Verfahren nach Anspruch 20, dadurch gekennzeichnet, dass die
methanogenen Mikroorganismen ein Gemisch verschiedener Mikroorganismen des

Stamms Euryarchaeota sind.

Verfahren nach Anspruch 20 oder 21, dadurch gekennzeichnet, dass die
methanogenen Mikroorganismen in Form von makroskopischen Kolonien (Pellets)

dem wassrigen Medium zugefiihrt werden.

Verfahren nach einem der Anspriiche 20 bis 22, dadurch gekennzeichnet,
dass das molare Verhaltnis von H, und CO, im gasférmigen Gemisch kleiner oder

gleich 4 : 1 ist.
Verwendung einer Vorrichtung nach einem der Ansprliche 1 bis 19 zur Herstellung
von Methan mittels methanogener Mikroorganismen durch Umsetzung von H; und

CO..

Verwendung von Pellets, enthaltend methanogene Mikroorganismen, zum Beimpfen

einer Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 19.
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