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1 Aufgabenstellung des Projekts

Das Ubergeordnete Ziel des Forschungsvorhabens ist die Entwicklung einer
Flugstromvergasungstechnologie fiir die dezentrale Nutzung von HTC-Kohlen zur Strom- und
Warmegewinnung. Dabei soll eine Uibergreifende Untersuchung der gesamten Technologiekette von der
HTC-Kohleerzeugung tber die Flugstromvergasung bis hin zur motorischen Nutzung erfolgen. Hierzu steht
die SunCoal Pilotanlage zur Erzeugung von Brennstoffproben zur Verfiigung. Am Lehrstuhl fir
Energiesysteme (LES)stehen Simulationsmodelle und Versuchsanlagen zur Untersuchung der Vergasung
zur Verfligung. Die Projektergebnisse sollen neben dem Nachweis der Machbarkeit der untersuchten
Technologie die Grundlagen schaffen, um ein Upscaling als Demonstrationsanlage im industriellen
Malstab zu erméglichen.

Die am Lehrstuhl fiir Energiesysteme durchgefiihrten Forschungstatigkeiten zielen im Einzelnen auf die
folgenden Punkte ab:

1 Experimentelle Grundlagenuntersuchung der Vergasung im Flugstrom. Dabei sollen Daten zur
Reaktionskinetik und dem Partikelverhalten gewonnen werden, au3erdem soll die Teerentstehung
untersucht und mdgliche Vermeidungsstrategien entwickelt werden.

1 Entwicklung und Anwendung von Simulationsmodellen der Flugstromvergasung. Es sollen
basierend auf den Grundlagenuntersuchungen Modellparameter abgeleitet werden und die
Vorgéange wahrend der Vergasung simuliert werden. Dadurch kénnen die Haupteinflussfaktoren
identifiziert und Optimierungen durchgefuhrt werden.

1 Gesamtprozessbetrachtungen zu 0Okologischen und ©6konomischen Fragestellungen im
Zusammenhang mit der Technologiekette HTC -Flugstromvergasung-BHKW.

1 Experimentelle Untersuchung der autothermen Flugstromvergasung im Technikumsmalstab. An
einer neu entwickelten 100kW-Versuchsanlage sollen unter realistischen, industrienahen
Vergasungsbedingungen Versuche durchgefiihrt werden. Die Ergebnisse dienen dem Nachweis
der Machbarkeit, sowie der Validierung der Grundlagen und Simulationsmodelle.

91 Ziel der Vergasung ist es ein Produktgas mit geeigneten Eigenschaften zur Nutzung in einem
Gasmotor-BHKW zu erzeugen. Die Anforderungen sind in Tabelle 1 zusammengefasst. Es sollen
Aussagen bezuglich der notwendigen Gasreinigung getroffen werden.

Tabelle 1: Verwendungsspezifische Minimalanforderungen an Pr oduktgase bezlglich der
Gasreinheit [1£3]

Gasmotor Gasturbine SOFC
Partikelgehalt < 50 mg/m3 ‘ < 30 mg/m3 KA.
PartikelgroRe <3nmm <5nm k.A.
Teergehalt < 100 mg/m3 ‘ k.A. < 100 mg/m?
Alkaliengehalt <50 mg/m3 <0.25 mg/m3 k.A.
Ammoniakgehalt < 55 mg/m3 ‘ < 50 pL/L < 0.1 mg/m3
Schwefelgehalt < 1150 mg/m3 < 20 pL/L < 200 ppm
Chlorgehalt < 500 mg/m3 ‘ KA. <1 ppm
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2 Voraussetzungen fur das Vorhaben

Die Verfugbarkeit von aufbereiteter HTC-Kohle war eine Grundvoraussetzung firr das Projekt. Daftir stand
die Demonstrationsanlage von SunCoal zur Verfligung, um verschiedene Brennstoffproben fiir die
experimentellen Versuche am LES bereitzustellen. Die in dem Forschungsvorhaben am LES genutzten
Versuchsanlagen standen zum Teil bereits zu Projektbeginn zur Verfliigung. Weitere Anlagen wurden zur
Erfullung der Projektziele entsprechend angeschafft. Zur Grundlagenuntersuchung der Brennstoffe, sowie
der Flugstromvergasung konnten bestehende Versuchsanlagen aus vergangenen und noch laufenden
Projekten verwendet werden. Zur detaillierten Untersuchung der Reaktionskinetik wurde im Rahmen des
Projektes eine Thermowaage angeschafft. Fur die durchgefihrten Simulationen zu Systembetrachtung und
CFD-Berechnungen standen am LES ausreichend Lizenzen zur Verfiigung, die genutzt werden konnten.

Der in AP3 verwendete Flugstromvergaser war zu Projektbeginn bereits gréfitenteils im Rahmen eines
anderen Projektes projektiert und konstru iert. Fir die durchgefiihrten Versuche musste zusatzlich eine
geeignete Brennertechnologie entwickelt, die Anlagensteuerung implementiert und die Dosiertechnik
angepasst werden. Die dafir notwendigen elektrischen und mechanischen Arbeiten konnten im
Wesentlichen mit dem am Lehrstuhl verfligbaren Personal und der Werkstattausstattung durchgefihrt
werden.

Die zur Durchfuihrung von Vergasungsversuchen notwendige Infrastruktur des LES umfasst umfangreiche
SchutzmalRnahmen (z.B. CO-Sensoren), um die Sicherheit der Personen wahrend der Versuche zu
gewahrleisten. Die bestehende Haustechnik zur Nutzung technischer Gase, zur Bereitstellung von
Druckluft und Kihlwasser wurde genutzt und teilweise erweitert.

Zur Analyse der Brennstoffe und sonstiger Partikelproben stand am Lehrstuhl eine umfangreiche
Laboranalytik mit entsprechend ausgebildetem Personal zur Verflig ung.

Vor Projektbeginn waren bereits umfangreiches Wissen lber Vergasungsvorgédnge und experimentelle
Methoden, sowie entsprechende Simulationsmodelle am Lehrstuhl vorhanden. Dieses war fir die
Projektdurchfiihrung unabdingbar.
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3 Planung und Ablauf

Die urspriingliche Planung und der erfolgte Ablauf sind nachfolgend gegeniibergestellt. Darin ist die mit
dem Fordergeber und den Projektpartnern abgestimmte kostenneutrale Laufzeitverlangerung des

Projektes abgebildet.

Ubersicht Gesamtprojekt

1. Jahr 2. Jahr 3.Jahr 4. Jahr
2013 2014 2015 2016
KM SI — <t (0] g — <t (2] g — <t (0] SII — <t (0]
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MP . |5
Grundlagenuntersuchungen,
LES o on<ed chung AP2
Simulation und Kreislaufrechnungel
Validierung der Grundlagen an eine
LES . AP3
Flugstrom-Technikumsanlage des L
LES Okologische und ékonomische
Systembewertung

Kalendermonat
Meilensteinplanung
Arbeitspaket
Meilenstein

Ursprunglicher Zeitplan
Erweiterter Zeitplan
Ursprunglicher und bereits erreichter Meilenstein

Angepasster Zeitpunkt fir Meilenstein

FIELIE =2 s
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4 Stand der Wissenschaft und Technik

Die energetische Nutzung von Biomasse und Restoffen erfolgt aktuell gréRtenteils Gber den Pfad der
Verbrennung oder der biologischen Umwandlung. Die Verbrennung zielt d abei meist auf eine reine
Warmenutzung zur Warmwasser- oder Prozessdampfgewinnung ab, wobei bevorzugt holzartige
Einsatzstoffe verwendet werden. Die Stromerzeugung auf diesem Wege ist prinzipiell durch eine
Dampfgewinnung und Verstromung mittels Dampfturbi ne mdglich. Diese haben im fir Biomassekraftwerke
typischen kleinen Leistungsbereich jedoch sehr geringe Wirkungsgrade. Die biologische Umwandlung
spielt aufgrund des férderpolitischen Hintergrunds speziell in Deutschland eine grof3e Rolle. Dabei wird
Biomasse Uber bakterielle Zersetzung zu einem methanhaltigen Gas umgewandelt, das meist mittels
Gasmotor zur kombinierten Strom- und Warmegewinnung genutzt wird. Als Einsatzstoffe kommen
Biomassen auf Cellulose- und Hemicellulose-Basis in Frage, ligninhaltige Biomasse kann bakteriell
hingegen kaum umgesetzt werden. Der Wirkungsgrad der Stromgewinnung dieses Verwertungspfades ist
ebenfalls niedrig, da bei der Fermentation Warme verloren geht und die Biomasse nicht vollstandig
umgewandelt wird.

Alternativ kann Biomasse mittels thermochemischer Vergasung zu einem heizwertreichen Produktgas
umgewandelt werden, das anschlieBend flexibel weiter umgewandelt oder direkt im Gasmotor genutzt

werden kann. Die hierfir entwickelten Vergasungskonzepte basieren auf der Festbett- oder
Wirbelschichtvergasung. Mit beiden Verfahren kann inhomogene Biomasse genutzt werden, wobei
verfahrenstechnisch hohe Feuchte- und Aschegehalte problematisch sind. Das technische Hauptproblem

ist in beiden Fallen die Freisetzung von hoheren Kohlenwasserstoffen (Teeren), die im Produktgas
vorliegen. Diese kdnnen bei Abkihlung auskondensieren, Leitungen und Einbauten verstopfen, sowie zu
Schaden an Apparaten fihren. Bei ausgefilhrten Anlagen verursacht daher die notwendige Gasreinigung
einen Grol3teil der Investitionskosten.

Bei Vergasung im Flugstrom werden hingegen prozesstechnisch so hohe Temperaturen erreicht, dass
Teere gecrackt werden und ein annahernd teerfreies Gas entsteht. Die Technologie ist in der fossilen
Kohlenutzung seit langem Stand der Technik, hat allerdings hohe Anforderungen an die Aufbereitung des
Brennstoffs bezlglich der Feuchte, der PartikelgroRenverteilung, sowie dem Ascheschmelzverhalten.
Rohbiomassen kénnen hierfir nur eingeschrankt verwendet werden, da diese meist feucht sind und durch
ihre faserige Struktur eine schlechte Mahlbarkeit aufweisen. Durch die Vorbehandlung mittels
hydrothermaler Karbonisierung (HTC) kénnen diese Eigenschaften gezielt beeinflusst werden. Das
Verfahren hat seine Urspriinge bereits Anfang des 20. Jahrhunderts [4], wurde aber erst in den letzten
Jahren verstarkt entwickelt und kommerzialisiert. Wahrend des Prozesses wird Biomasse in Wasserlosung
unter hohen Dricken zu einem braunkohledhnlichen Brennstoff umgewandelt, der gut mechanisch
entwasserbar ist und eine gute Mahlbarkeit hat. Damit bietet sich die Vorbehandlung mittels HTC sehr gut
fur die Flugstromvergasung an.

Bisher wurde die Nutzung von HTC-Kohle zur Flugstromvergasung in der Literatur sehr wenig untersucht.
Es stellen sich spezifische Fragestellungen beziiglich der Teerbeladung und sonstigen Verunreinigungen
im Produktgas. Zudem kommt fir eine dezentrale Anwendung eine Vergasung nur mit Luft als
Vergasungsmedium in Frage, die meisten Flugstromvergaser arbeiten hingegen mit Sauerstoff bei hohen
Drucken. Dabei verflissigt sich die Asche und bildet eine Schutzisolierung im Reaktor aus. Bei
Luftvergasung sind die Vergasungstemperaturen hingegen deutlich niedriger, die Asche soll fest
ausgetragen werden. Zu den Auswirkungen der HTC-Bedingungen und Einsatzstoffe auf das
Ascheverhalten und die Reaktivitdt des Brennstoffes, sowie die Flugstromvergasung mit Luft im
Allgemeinen sind insgesamt noch viele Fragestellungen ungeklart.

Bekannte Konstruktionen, Verfahren und Schutzrechte, die fir das Vorhaben benutzt
wurden

Es wurden keine gesondert zu nennenden Schutz- oder Patentrechte genutzt.
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Fachliteraturquellen und genutzte Informations - und Dokumentationsdienste
Neben den im Bericht genannten Literaturquellen wurden unter anderem folgende Dienste genutzt:

1 (Elektronische) Medienbibliothek der TU Miinchen

1 Datenbank-Infosystem (DBIS)
1 Google Scholar
il

Science Direct
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5 Zusammenarbeit mit anderen Stellen

Die Projektstruktur als Verbundprojekt zwischen SunCoal und LES mit den inhaltlichen Abhangigkeiten der
einzelnen Arbeitspakete erforderte eine enge Zusammenarbeit der beiden Partner. In regelmafigen
Abstanden wurden daher Projekttreffen bei beiden Partnern abgehalten.

Dariiber hinaus wurden Kontakte zu verschiedenen Komponentenlieferanten im Zusammenhang mit dem

Aufbau des Flugstromvergasers geknipft. In das Projekt war auf3erdem die Firma CARBOTECHNIK
Energiesysteme GmbHd hmf dat mcdm+ c¢chd hm c hAnlagekm ARY imblviect stqundt e t k k1
Uber vertieftes Wissen zu Brenner- und Dosiertechnik verfugt.

Im Rahmen eines Auslandsaufenthalts fand ein wissenschaftlicher Austausch mit dem SP Technical
Research Institute of Sweden (friiher ETC)statt.
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6 Wissenschaftlich -technische Ergebnisse

AP2: Grundlagenuntersuchungen, Simulation und Kreislaufrechnungen

Das AP2 beinhaltet zundchst in AP2.1 grundlegende experimentelle Untersuchungen zu
Vergasungseigenschaften von HTC-Kohlen und weiterer Brennstoffe. AnschlieBend werden in AP2.2
vorhandene Vergasung-Simulationsmodelle beschrieben und diese mit den gewonnenen
Modellparametern aus AP2.1 angepasst. In einer tUbergeordneten Betrachtung wird in AP2.3 die gesamte
Technologiekette von der HTC-Kohleerzeugung uber die Vergasung bis hin zur Verstromung im BHKW
naher betrachtet.

AP2.1 Grundlagenuntersuchungen _ zur Brennstoff charakterisierung

In AP2.1 werden spezifisch die Vergasungseigenschaften von HTC-Kohlen untersucht und diese mit
unbehandelter Biomasse, sowie einem gut untersuchten fossilen Brennstoff (Rhei nische Braunkohle) als
Referenz verglichen. Ziel ist es den Einfluss der Brennstoffe und der Betriebsparameter der Vergasung zu
identifizieren und den Prozess dahingehend zu optimieren, dass eine ausreichende Gasqualitat bei
gleichzeitig hoher energetischer Brennstoffausnutzung erreicht wird.

Labordharakterisierung der verwendeten Brennstoffe

Eine Ubersicht aller im Projekt verwendeten Brennstoffe und deren jeweilige Brennstoffzusammensetzung
sind in Tabelle 2 dargestellt. Insgesamt wurden 6 verschiedene Brennstoffe untersucht:

1 SCI_ETC: HTC-Kohle der Suncoal Industries GmbH, basierend auf einem Biomassemix fur die
Kompostierung

RB_BKS: Rheinische Braunkohle, als Referenzbrennstoff
SCI_BUC: HTC-Kohle der Suncoal Industries GmbH, basierend auf Buchenhackschnitzeln
ING_SA: HTC-Kohle der spanischen Ingelia, basierend auf organischen Siedlungsabfallen

SCI_GS: HTC-Kohle der Suncoal Industries GmbH, basierend auf Grinschnitt material

= =4 a4 A -

Maisspindel : Getrocknete und gemahlene Maisspindel, stellvertretend als Beispiel einer
unbehandelten Biomasse

Tabelle 2: Ubersicht iiber die elementare Zusammensetzung der im Projekt verwendete n
Brennstoffe (analysefeucht e Basis)

SCI_ETC RB_BKS SCI_BUC ING_SA SCI_GS Mais spindel

H-0 Ma.-% 11,32 ‘ 13,32 ‘ 8,51 11,13 2,29 8,51
Flichtge | Ma.-% @ 55,11 46,19 56,03 45,10 59,71 73,53
Asche Ma.-% 3,66 ‘ 3,92 ‘ 5,40 36,46 3,99 1,25
C-Fix Ma.-% | 29,91 36,56 30,07 7,31 34,01 16,71
C Ma.-% | 59,96 | 60,30 | 55,62 35,28 60,74 44,73
H Ma.-% 3,67 3,79 4,25 2,74 5,28 5,52
N Ma.-% 0,68 0,67 0,35 1,85 0,70 0,27
S Ma.-% 0,57 0,52 0,31 1,48 0,38 0,14
o) Ma.-% | 20,15 17,48 25,56 11,06 26,61 39,57
Hu ki/kg | 23070,78 | 23206,24 | 21474,02 | 14074,00 23970,82 | 17544,75
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Vergleicht man die HTC-Brennstoffe mit fossiler Braunkohle, liegen sowohl die elementare
Zusammensetzung, als auch die erreichten Heizwerte eng beieinander. Eine Ausnahme stellt der Brennstoff
ING_SA dar, bei dem sich der sehr hohe Aschegehalt negativ auf den Heizwert auswirkt. Im Vergleich zu
den HTC-Kohlen, hat Maisspindel einen sehr hohen Anteil Fllchtiger, was sich fir die Vergasung positiv
auswirkt, da diese im Vergleich zum festen Kohlenstoff sofort in die Gasphase libergehen und zu einem
hohen Brennstoffumsatz filhren. Gleichzeitig sinkt dadurch der Heizwert jedoch ab, was zu hoheren
Transportkosten fihrt und die erreichbare Energiedichte auch wahrend der Verg asung absenkt.

In Abbildung 1 ist die Charakterisierung der Brennstoffe hinsichtlich der Ascheschmelztemperatur (links),
sowie der PartikelgroRBenverteilung (rechts) dargestellt. Die Ascheschmelztemperatur spielt fir die
Vergasung eine wichtige Rolle, da bei einem Betrieb oberhalb der Ascheschmelztemperatur eine
Verschlackung des Vergasers eintreten kann. Mit Sauerstoff betriebene Vergaser erreichen sehr hohe
Temperaturen, bei denen bewusst ein Betrieb deutlich oberhalb der Ascheschmelztemperatur gewéhlt
wird. Diese Asche wird flissig und in diesem Zustand abgezogen.

Ein luftgeblasener Vergaser kann hingegen aufgrund der niedrigen Prozesstemperaturen nur bedingt
schlackend betrieben werden. Der Betrieb sollte daher moéglichst ohne Erweichung der Asche gewahlt
werden, um Anbackungen im Reaktor zu verhindern. Die betrachteten Brennstoffe zeigen dabei ein breites
Spektrum hinsichtlich der unterschiedlich Kenngréf3en. Die FlielRtemperatur liegt fir alle Brennstoffe
oberhalb von 1.200°C, wahrend die Erweichungs -, Halbkugel-, und Schrumpftemperatur besonders bei
Maisspindel sehr niedrig liegen. Hierdurch erwartete Probleme im Betrieb werden durch den sehr geringen
Ascheanteil von nur 1,25 ma.-% jedoch ausgeglichen. Insgesamt wird aus der Analyse der
Ascheschmelztemperaturen geschlossen, dass bei Vergasungstemperaturen von unter 1.200°C keine
Probleme hinsichtlich Verschlackung zu erwarten sind.

Die PartikelgroRenverteilung spielt fir die Vergasung in verschiedenster Hinsicht eine wichtige Rolle. Zum
einen mussen fir das Brennstoffzufuhrsystem geeignete Forderungseigenschaften der Brennstoffe erreicht
werden. Die im Projekt verwendeten Dosiersysteme arbeiten entweder nach dem Sch wingrinnenprinzip
oder mittels Fluidisierung und pneumatische m Transport. Hierfir muss eine Fluidisierbarkeit des
Brennstoffs gegeben sein. Auf der anderen Seite werden groRe Partikel im Flugstrom schlechter
umgesetzt, da fir die Reaktion nur eine sehr kurze Zeit zur Verfigung steht und die Reaktion bei grofRen
Partikeln von auf3en nach innen erfolgt.

1600 -
o 11 4
uood o o) A 10 | | —RB_BKS - SCI_ETC /\‘
! O o o | |—sclLes e SCI_BUC f
| 1
1 - \
©. 1200 + O § X B 8- ING_SA - - -Maisspindel | '
:é % 7 ] " |
S 1000 3 E ] \
g— X A é’ 6 - _'l‘ ‘|
5 2 i T \
© 800 O 5 5° : \
Q |
e 4
- [ |
600 FEE
= 1
S 2
400 . . . . . a L]
() <C Iex) NS o .
®F @F ©F 67 1 E:

N
X Schrumpftemperatur O Erweichungstemperatur
A Halbkugeltemperatur O FlieRtemperatur

Partikeldurchmesser (um)

Abbildung 1: Ascheerweichungstemperaturen (links) und PartikelgroRenverteilung (rechts) der
getesteten Brennstoffe

Die getesteten Brennstoffe zeigen alle in etwa eine vergleichbare Partikelverteilung wie die von RB_BKS.
Damit konnte ein Ziel des Projekts, die zuverlassige und reproduzierbare Aufbereitung der HTC-Kohle,
erfullt werden. Lediglich die Maisspindel weist deutlich groRer e Partikel auf, was zu negativen Effekten auf
den Brennstoffumsatz fihren kann.

Seite 11



m Technische Universitat Minchen ’( Lehrstuhl fir

Energiesysteme

Die Zusammensetzung der Brennstoffasche spielt ebenfalls eine wichtige Rolle, da die einzelnen
Bestandteile einen katalytischen Effekt auf die Vergasungsreaktionen haben kénnen. AuRerdem
verfliichtigen sich manche Aschebestandteile bei hohen Temperaturen und kénnen zu Ablagerungen und
Problemen bei der Gasreinigung fihren, worauf in AP2.3 ndher eingegangen wird. Des Weiteren kénnen
Brennstoffaschen Schadstoffe, aber auch Wertstof fe beinhalten, die speziell entsorgt werden mussen,
bzw. riickgewonnen werden kénnen. In Abbildung 2 sind die mittels Rontgenfluoreszenzanalyse (RFA)
bestimmten Aschebe standteile aller Brennstoffe dargestellt. Fir RB_BKS, SCI_ETC und Maisspindel kann
laut [5] daher ein hoher katalytischer Effekt der Asche erwartet werden. Gleichzeitig sind die
Aschebestandteile (insbesondere Na:O, SOs und K:0) im Vergleich zu den anderen Brennstoffen
vergleichsweise fliichtig.

70 -
60 + -
50 -

40 -

Ma.-%

30 -

20 +

s

Na20 MgO Al203 Sio2 P205 SO3 K20 Fe203

ORB_BKSOSCI_ETCESCI_GS® SCI_BUCHING_SA @ Maisspindel
Abbildung 2: Analyse der Aschebestandteile der getesteten Brennstoffe

Verwendete Versuchsanlagen
BabiTER

Fur die Grundlagenuntersuchungen der Flugstromvergasung wurde der bei atmospharischem Druck
betriebene, elektrisch beheizte Flugstromreaktor BabiTER (Baby High Temperature Entrained Flow
Reactor) verwendet. Der Reaktor ermdglicht es bei moglichst kontrollierten Reaktionsbedingungen
Vergasung- und Pyrolyseversuche durchzufiihren. Uber eine axial verschiebbare, gekiihlte Lanze kénnen
Partikel nach verschiedenen Verweilzeiten aus dem heillen Produktgas entnommen werden. Fir die
Vergasungsversuche wurde mit synthetischer Luft, fir die Pyrolyseversuche in Stickstoffatmosphéare
gearbeitet. Abbildung 3 zeigt ein vereinfachtes FlieBschema des BabiTER-Aufbaus. Neben der
Partikelentnahme und -analyse, wurde das Produktgas selbst auf seine Hauptbestandteile hin untersucht.
Hierzu wurde ein Gasmessschrank (Sick S710) verwendet, der mit einem Infrarotsensor (COz, CH4, CO),
einem Warmeleitfahigkeitsdetektor (Hz) und einem paramagnetischen Sensor (Oz) ausgestattet ist.
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Brennstoffdosierung

’_<Gasvorwérmung / \ Reaktor

—

NJ/Ar CQ O, CO H, CH Wasser Produktgas

Abbildung 3: Vereinfachtes FlieR3bild des beheizten Flugstromreaktors BabiTER

Neben der Messung der Hauptgaskomponenten wurde eine beheizte Gasentnahmesonde zur Messung
der Teerbeladung des Produktgases genutzt. Zur Teeranalyse wurde die solid-phase-adsorption -Methode
(SPA) verwendet, die von Mayerhofer am LES etabliert wurde [6]. Hiermit kdnnen die meisten bei der
thermochemischen Vergasung auftretenden Teerkomponenten quantitativ erfasst werden. Eine Ubersicht
Uber die verschiedenen Teerklassen und beispielhafte Teerspezies findet sich in Tabelle 3.

Tabelle 3: Klassifizierung der Teere nach dem f  Unf Klassensystem des Energy Research Center of
the Netherlands (ECN) [7]

Klasse Beschreibung Eigenschaften

1 GC-undetektierbar Teere, die nicht vom Gaschromatographen detektiert werden
kénnen und bei hohen Temperaturen und sehr geringen
Konzentrationen auskondensieren.

2 Heterozyklische Aromaten Sehr wasserltslich wegen ihrer Polaritat
3 Leichte Aromaten (1 Ring) 1-Ring Aromaten. Leichte Kohlenwasserstoffe, die kein
technisches Problem aufgrund ihrer

Kondensationstemperatur und Wasserloslichkeit darstellen,
z.B. Xylol, Styrol und Toluol.

4 Leichte  Polyaromatische @ Diese Komponenten kondensieren bei relativ hohen
Kohlenwasserstoffe (2 - 3 | Konzentrationen und mittleren Temperaturen, z.B. Naphthalin
Ringe) und Biphenyl.

5 Schwere Polyaromatische Diese Komponenten kondensieren bei relativ hohen
Kohlenwasserstoffe (> 3 | Temperaturen und geringen Konzentrationen, z.B. Pyren.
Ringe)
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Bei diesem Verfahren wird das Produktgas heil3 entnommen, Partikel entfernt und ein Teilstrom des Gases
mit einem definierten Volumen Uber eine Aminophase (SPA Saule) geleitet. Dabei adsorbieren die
Teerkomponenten an dieser vollstandig. In einem zweiten Schritt werden die Teere mit Hilfe eines
Lésungsmittels (Dichlormethan DCM) aus der SPA Saule ausgewaschen (eluiert) und anschlieRend mittels
Gaschromatographie die einzelnen Teerkomponenten analysiert. Fur eine reprasentative Entnahme muss
die Messgasstrecke, einschlie3lich Filter, vollstandig beheizt sein, um ein au skondensieren der Teere zu
verhindern. Abbildung 4 zeigt das Verfahren zur Probenahme, sowie das Vorgehen zur Analyse der
Teerbeladung und tzusammensetzung.

Thermoelement Produktgas
Produktgasstrom

T

|

|

|

I

| \//
I

I

|

|

SPA-Probenahme PA

xxxxxx

Partikel- T Huierun
Flter \J l 9
Durchfluss
| -messer )

Abgas GGHD

Abbildung 4: Entnahmeschema SPA -Proben (links), Schema Auswertung Teerbeladung (rechts)
Dasselbe Prinzip wurde fir die Versuche zur Validierung der Grundlagen in AP3 angewendet.
Atmosphérische Thermowaage

Zur Bewertung der Reaktivitdt der Brennstoffe und zur Ableitung von Kinetikparametern wurde die
thermogravimetrische Analyse (TGA) angewendet. Das Funktionsprinzip ist in Abbildung 5 dargestellt.

Temperatur
regler Tt)

Wagebalken
m T Schreiber
t

Abbildung 5: Vereinfachte Prinzipskizze der atmosphérischen TGA

Gaszufuhr

Eine Brennstoff- oder Koksprobe wird dabei in einem elektrisch beheizten, abgeschlossenen
Reaktionsraum einer kontrollierten Atmosphére ausgesetzt. Dazu wird ein Temperaturverlauf, sowie eine
definierte Gasatmosphére vorgegeben. Unter diesen Bedingungen reagiert die Probe ab und verflichtigt
sich, abgesehen von den inerten Aschebestandteilen, vollstdndig. Durch eine zeitaufgeldste Auswertung
des Massensignals der Probemenge lassen sich Riickschliisse Uber die Reaktionsgeschwindigkeit des
Feststoffs mit den reaktiven Gasen schlie3en. Fir die verwendete TGA werden Proben mit einem Gewicht
von etwa 20 mg bendtigt. Es kdnnen wasserdampf - und CO2-haltige Atmosphéaren bei atmosphéarischem
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Druck eingestellt werden. Technisch méglich sind auch Mischungen der beiden, sowie sauerstoffhaltige
Atmosphéren.

Versuchsmethodik zur Bestimmung der BrennstoffeigenschatemFlugstromvergasungsbedingungen

Um ein moglichst aussagekraftiges Ergebnis bei gleichzeitig beherrschbarem Versuchsaufwand zu
erhalten, wurde ein reduzierter Versuchsplan entworfen und umgesetzt. Ziel war es die wichtigsten
Einflussfaktoren zu identifizieren und separat zu untersuchen. Die Brennstoffe wu rden so gewahlt, dass die
gewonnenen grundlegenden Aussagen an der GroRanlage validiert werden konnten. Als wichtigste
Einflussfaktoren wurden die Luftzahl < die Temperatur, sowie die Verweilzeit untersucht. Um eine
Vergleichbarkeit mit anderen Arbeiten zu erreichen, wurde als Referenzbrennstoff RB_BKS verwendet,
weiterhin wurden die beiden HTC-Kohlen SCI_GS und SCI_BUC untersucht. Bezuglich der maximal
erreichten Verweilzeit von 1 Sekunde musste ein Kompromiss eingegangen werden, da bei langerer
Verweilzeit nicht alle anderen Parameter wie gewunscht hatten variiert werden kdnnen. Der verfolgte
Versuchsplan ist in Tabelle 4 Ubersichtlich dargestellt. Die Temperaturen wurden so gewahlt, dass fiir die
Flugstromvergasung in Luft realistische Werte erreicht wurden. Die gewonnenen Pyrolysekokse sollten
ebenfalls einer fir industrielle Flugstromvergaser realistischen thermischen Behandlung ausgesetzt sein.

Tabelle 4: Ubersicht tiber die durchgefilhrte n Versuche am BabiTER. X sind die entnommenen
Koksproben, # steht jeweils fiir eine Teermessung,t  r bezeichnet die Verweilzeit. Bei O konnte keine
Koksprobe entnommen werden.

tr  RB_BKS SCI_GS SCI_BUC
[s]
900°C | 1100°C | 1300°C | 900°C  1100°C  1300°C | 900°C  1100°C  1300°C

05 X o) o) XX o) XX X X X
Pyr. 1 X X o) X X X X X X

05 O X X X X X XX X X
<03 ) e Xt X# o# X# X Xt Xt Xt

05 X X X XX X X X X XX
<04 e Xt X# X# Xt X# Xt Xt Xt

05 X X X XX X X X X X
<05 e X X# X# Xt X# Xt X X

Um die Kinetik eines Brennstoffs zu bestimmen, werden die gewonnenen Koksproben in der TGA
vermessen. Dafiir wird zunéchst die oberservierte Reaktivitat aus dem abgeleiteten Massesignal bestimmt:

Qa (1)
Q@
Diese beschreibt wieviel des aktuell verfiigbaren Kokses in jedem Moment abreagiert. Bei dieser
Betrachtung wird nicht bericksichtigt, dass sich die Koksstruktur im Verlaufe des fortschreitenden
Umsatzes (X)verandert. Um daraus eine Modellgleichung zu bestimmen, wird die intrinsische Reaktivitat
verwendet. Dabei wird davon ausgegangen, d ass das Gas in den Poren an der spezifischen, verfligbaren
Oberflache (S)reagiert, die fiir die Koksproben separ at bestimmt wurde. Der Zusammenhang ist dabei wie
folgt:

N

i Y& 2 @)

Da die Koksoberflache nur fur den Ausgangskoks bestimmt werden kann, wird die intrinsische Reaktivitét
aus den Thermowaagen bei moglichst geringem Umsatz bestimmt und davon ausgegangen, dass die
Oberflache hier gleich der des Ausgangskokses ist. Fur die Modellierung der intrinsischen Reaktivitat
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wurde ein Arrhenius-Ansatz n-ter Ordnung angenommen, der den Einfluss des Partialdruckes pi, sowie der
Temperatur T explizit bericksichtigt:

‘ . o €))
Weitere mdégliche Einflisse missen in diesem Modell durch den konstanten praexponentiellen Faktor k o
berticksichtigt werden. Um die Modellparameter (Aktivierungsenergie Ea, Reaktionsordnung n,
praexponentieller Faktor ko) nach obiger Gleichung zu bestimmen, sind Versuche bei Variation des
Partialdrucks, sowie der Temperatur notwendig. Die hierzu durchgefiihrte Versuchsmatrix ist in Tabelle 5
gezeigt.

Tabelle 5: Versuchsmatrix zur Bestimmung der Kinetikparameter fir den Arrenhius -Ansatz n -ter
Ordnung mittels TGA . E steht fir die zur Parametrierung mindestens erford erlichen Versuche, * sind
durchgefuhrte Validierungsmessungen.

T pi = 0,05 [bar] pi =0,1 [bar] pi = 0,2 [bar]
S -50°C \ * \ E *
S - E E E
S-*4/ EB \ * \ E *

Die wahrend der Vergasung ablaufenden relevanten Feststoffreaktionen sind in Tabelle 6 aufgefiihrt. Die
heterogene Verbrennungsreaktion ist exotherm und stellt neben den exothermen Gas-Gas-Reaktionen die
bendtigte Warme bereit, die flir den Ablauf der endothermen Reaktionen bendtigt wird. Im Vergleich zur
Verbrennungsreaktion laufen die beiden Vergasungsreaktionen um Gréf3enordnungen langsamer ab. Daher
wird insbesondere fir diese eine Messung der Reaktionskinetik benétigt, da diese beziglich des
Brennstoffumsatzes limitierend sind.

Tabelle 6: Ubersicht iiber die bei der Flugstromvergasung wesentlichen ablaufenden Gas -Feststoff -
Reaktionen [8].
Heterogene Verbrennungsreaktion 0 pigyb 9060 30 pp MDA E &
Heterogene Wasser -Gas-Reaktion 0 Mo o6uL O FQ  po@phé a
Boud ouard -Reaktion 6 60 0¢60 30 pxQhaé a

Einfluss der Betriebsbedingungen auf Brennstoffum&agzusammensetzuangd Teerentstehung

Die Ergebnisse der BabiTER-Versuche sind im Folgenden dargestellt. Bei der Modellierung des
Vergasungsverhaltens wird im Wesentlichen die Umsetzung des Restkokses nach der Pyrolyse betrachtet.

Bei der Pyrolyse werden die fliichtigen Bestandteile des Brennst offs freigesetzt, wobei hier die Temperatur,
die Heizrate und die Verweilzeit die HaupteinflussgrofRen sind. Zur Brennstoffcharakterisierung wird der
Flichtigenanteil nach Norm bestimmt, wobei die Heizrate und die maximale Temperatur begrenzt sind , da
die Versuche im Muffelofen durchgefiihrt werden . Bei der Flugstromvergasung werden hingegen sehr hohe
Heizraten (>10.000K/s) bei gleichzeitig hohen Temperaturen erreicht. Der Unterschied zwischen dem real
erreichten Flichtigengehalt und dem im Labor bestimmten, wird in der Literatur als Q-Rate bezeichnet [9]:
5 Voo O ¢ wi Qi UMD RVWQE Q QQi Qo ao ¢ (4)

V' YO0 550 Q0B @bl £ 0 Qa HORGI Q

Abbildung 6 zeigt den Einfluss von Temperatur und Verweilzeit auf die Flichtigenfreisetzung fir die drei
Brennstoffe. Die erreichten Flichtigengehalte liegen im Bereich der in Tabelle 2 ermittelten Laborwerte.
Der erwartete Trend zu hdheren Flichtigengehalten bei Erh6hung der Temperatur lasst sich nicht eindeutig
erkennen. Fur geringere Verweilzeiten lasst sich gerade im unteren Temperaturbereich eine unvollstandige
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Flichtigenfreisetzung erkennen, die Temperatur von 900°C spielt jedoch bei einem realen Prozess keine
Rolle, da in der Flamme wesentlich héhere Temperaturen erreicht werden. Insgesamt lasst sich daraus
schliel3en, dass die Pyrolyse bereits bei 1.100°C spatestens nach 0,5 s vollstdndig abgeschlossen ist.

AN

Lehrstuhl fur
Energiesysteme

1,40 - SCI_GS 1,40 - SCI_BUC 1,40 - RB_BKS
1201 x 1,20 - 1,20 A
= = [ | =
2 0 % o X " 2 x
g1o0q % $100{ m 1,00 A %
& & & .
0,80 0,80 0,80 A
0,60 T T w 0,60 . . ‘ 0,60 . . \
800 1000 1200 1400 800 1000 1200 1400 800 1000 1200 1400

Temperatur {C]

XVerweilzeit 1 s ® Verweilzeit 0.5 s

Temperatur {C]

X Verweilzeit 1's ®Verweilzeit 0.5 s

Temperatur {C]

X Verweilzeit 1 s W Verweilzeit 0.5 s

Abbildung 6: Einfluss von Temperatur und Verweilzeit auf die Flichtigenfreisetzung.

Fir die bei Luftvergasung erreichten Temperaturen kann demnach mit einem gewissen Fehler der
Flichtigengehalt mit den aus der Norm bestimmten Werten angenommen werden. Dies deckt sich mit der
Darstellung in [9], bei der Q-Raten von 1 im Bereich zwischen 1.000-1.300°C erreicht werden.

Wahrend bei der autothermen (industriellen) Vergasung der erreichte Brennstoffumsatz und die erreichte
Temperatur von verschiedenen Faktoren (z.B. dem Warmeverlust, der Gasvorwarmung, der eingestellten
Luftzahl, etc.) abhangt, sollte der Einfluss der wichtigsten Einzelfaktoren s eparat untersucht werden. Daher
werden im Folgenden die erzielten Ergebnisse des Versuchsplans aus Tabelle 4 dargestellt. In Abbildung
7 sind die bei konstanter Verweilzeit erreichten Kohlenstoffumséatze bei Variation von <und Temperatur
gezeigt. Wie zu erwarten, steigt der erreichte Umsatz bei Temperaturerh6hung an. Die Erhdhung von <hat
ebenfalls einen positiven Effekt auf den Umsatz. Im Vergleich zu einem autothermen Prozess spielt <jedoch
eine geringere Rolle, da im autothermen Fall durch eine <Erhéhungzum einen mehr Sauerstoff zur Reaktion
bereitsteht, gleichzeitig aber auch die Temperatur und somit die Reaktionsgeschwindigkeit steigt.

1,20 - SCI_GS @1s 1204 SCI_BUC @1s 1,20 - RB_BKS @1s
1,00 1,00 1,00 A
=] » v =] =]
7 0,80 - n X J 0,80 7 0,80 -
© % I . " " © u X
[2) e 0 - %)) 4
2 0,60 « @ 060 ¥ A X 2 0,60 % X .
- | =) | D ]
3 040 3 040 o 0.40
0,20 + 0,20 A 0,20 -
0,00 T T T 1 0,00 T T T 1 0,00 T T T 1
02 03 04 05 06 02 03 04 05 06 02 03 04 05 06
< < <
+900°C X 1100°C  m1300°C +900°C X 1100°C  m1300°C +900°C  X1100°C  m1300°C
Abbildung 7: Einfluss von Temperatur und < auf den Kohlenstoffumsatz bei konstanter Verweilzeit
t=1s.

Fur den Brennstoff SCI_GS werden die héchsten Umsétze erreicht, was auf eine hohe Reaktivitat schlie3en
lasst. Insgesamt sind die erreichten Umsétze jedoch vergleichsweise gering, was auch auf die begrenzte
Verweilzeit zuriickzufiihren ist. Der Einfluss der Verweilzeit wurde ebenfalls untersucht, wobei aufgrund des
Versuchsaufbau nur eine Verkirzung der Reaktionszeit moglich war. In Abbildung 8 ist der Einfluss der
Verweilzeit dargestellt. Bei einer Verweilzeit von 0,5s finden unabhéngig von < keine nennenswerten
Koksumsétze statt, lediglich die Flichtigen sind zu diesem Zeitpunkt bereits weitgehend freigesetzt .

Seite 17



m Technische Universitat Minchen

120, SCI_GS @11TD
1,00 4
[—=]
N 0,80 A [ ]
©
& 0,60 u
= "ox X
3 0,40
0,20 A
0,00 T T T 1
0,2 0,3 0,4 0,5 0,6

<

1,20 4
1,00 -
(=]
N 0,80 A
@
0 0,60 -

S

2 ]
3 0,40

0,20 A

0,00

SCI_BUC @11TD

X |

0,2

0,3 0,4 0,5 0,6
<

GUmsatz {]

Lehrstuhl fur
Energiesysteme

AN

1,20 - RB_BK®&®1100C
1,00 +
0,80 A

|
0,60 "L

X
0404
0,20 A
0,00 T T T 1
0,2 0,3 0,4 0,5 0,6

<

XVerweilzeit 0,5 s ™ Verweilzeit 1 s XVerweilzeit 0,5s ™ Verweilzeit1ls XVerweilzeit 0,5s B Verweilzeit1s

Abbildung 8: Einfluss der Verweilzeit auf den Kohlenstoffumsatz bei konstanter
T=1.100 °C

Temperatur

Ein Ziel der Vergasung ist es ein moglichst heizwertreiches Gas zu erhalten. Hierfiir wird ein hoher Anteil
CO und H2 angestrebt. CH4 tragt ebenfalls zu einem hohen Heizwert bei, ist bei der thermochemischen
Vergasung im Flugstrom jedoch eher ein Hinweis auf eine unvollstandige Vergasung, da das Methan im
Wesentlichen ein Bestandteil der Pyrolyse ist und im Prozessverlauf zu CO und H2 umgewandelt wird.
Signifikante Methangehalte treten bei der thermochemischen Vergasung nur im unteren
Temperaturbereich auf, z.B. bei der Wirbelschichtvergasung. Der Einfluss der Betriebsparameter auf die
Hauptgaskomponenten ist in Abbildung 9 dargestellt. Im Bereich niedriger Temperaturen (900°C) finden
kaum Koksreaktionen statt, daher ist die Gaszusammensetzung vergleichsweise unabhangig von < Die
Pyrolyse findet statt, die Pyrolysegase werden mit Sauerstoff umgesetzt, das entstandene CO 2 kann
aufgrund der niedrigen Temperaturen jedoch kaum mit dem Koks reagieren. Bei Erhéhung der Temperatur
reagiert immer mehr CO: (und H20) mit dem Feststoff, wobei H2 und CO gebildet werden. Gleichzeitig
verschiebt sich das Gleichgewicht der Wasser -Gas-Shift Reaktion durch die héheren Temperaturen
Richtung CO. Die Umwandlung von Methan, das im Bereich von 0,35< <<0,4 und Temperaturen kleiner als
1.300°C noch auftritt, erhéht den Anteil von Hz bei hohen Temperaturen weiter.
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Abbildung 9: Einfluss der Temperatur auf die Gaszusammensetzung am Beispiel RB_BKS
dargestellt)

(N2 nicht

Im Folgenden werden die Ergebnisse der Teermessungen erlautert. Es wurden Teerproben bei den selben
Versuchsbedingungen, wie fur die bereits gezeigten Messungen, genommen und analysiert, mit der
Einschrdnkung, dass die Verweilzeit konstant bei einer Sekunde gehalten wurde. Abbildung 10 stellt die
Ergebnisse dar. Gezeigt sind die summierten Teergehalte der einzelnen im GC-FID identifizierten
Teerkomponenten (bekannte Teere, helle Farben), sowie eine Abschatzung weiterer Teere (unbekannte
Teere, dunkle Farben), die als Signalpeak im Chromatogramm auftauchen, jedoch nicht zu einer speziellen
Komponente zugeordnet werden konnten. Die gemessene Teerbeladung des Gases durch die
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letztgenannten Komponenten ist somit nicht kalibriert, stattdessen wird ihr Molekulargewicht anhand der
Retentionszeiten abgeschatzt und so eine ungefahre Beladung berechnet.

Mit Hinsicht auf die Teerbeladung wird ein groRer Einfluss sowohl der Temperat ur, als auch von <sichtbar.
Die Teerbeladung ist bei 900°C am hochsten, bei 1.100°C wird bereits eine deutliche Reduzierung erreicht,
was im Wesentlichen auf thermisches Cracken zurlickzufihren ist, also der Umwandlung von hdheren
Kohlenwasserstoffen zu den Hauptgaskomponenten. Beim Vergleich der verschiedenen Brennstoffe fallt
auf, dass bei SCI_BUC die hdchsten Teergehalte erreicht werden, gleichzeitig kann durch Temperatur - und
<-Erhdhung eine weitgehende Reduzierung erreicht werden. Die hohen Teergehalte sind vermutlich durch
den Einsatzstoff Buche und die darin vorherrschenden Ligninstrukturen zu erklaren. Aus diesen entwickeln
sich bei der Pyrolyse zundchst Teere, die bei entsprechend hohen Temperaturen in der Folge weiter
umgewandelt werden. Ligninstrukturen werden durch die HTC -Behandlung im Normalfall nicht zerstort.
Der Einsatzstoff Grunschnitt fur SCI_GS hat hingegen grof3ere Anteile Cellulose und Hemicellulose, die
bereits bei niedrigeren Temperaturen wéahrend der HTC umgewandelt werden. Die Teerentwicklung bei
RB_BKS ist erwartungsgemaf gering. Der starke Einfluss von <deutet darauf hin, dass insbesondere der
vorhandene Sauerstoff entscheidend fir die Zersetzung der Teere nach der Pyrolyse ist.

A=~ 05 A~ 04
1 1
I RB BKS bekannte Teere I RB BKS bekannte Teere
Il RB BKS unbekannte Teere Il RB BKS unbekannte Teere
0.8 [T]sClI GS bekannte Teere 0.8 [7]sCI GS bekannte Teere
Il SCI GS unbekannte Teere Il SCI GS unbekannte Teere
[]SCl BUC bekannte Teere [SCI BUC bekannte Teere
[l SCI BUC unbekannte Teere 0.6 [l SCI BUC unbekannte Teere
(3]
€
2
04
0.2
0 —
900 °C 1100 °C 1300 °C 900 °C 1100 °C 1300 °C
A=03

I RB BKS bekannte Teere
Il RB BKS unbekannte Teere
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o
€15
2

1

05
. | I-H —

900 °C 1100 °C 1300 °C

Abbildung 10: Einfluss von Temperatur und <auf di e Teerbeladung des Produktgases. Zu beachten
ist die abweichende y -Achsenskalierung fur <=0.3.

Nach Tabelle 1 sollte die Gesamtteermenge im Produktgas 100 mg/Nm?3 nicht Uberschreiten, da es
ansonsten zu Teerkondensation kommen kann. Diese Aussage ist an dieser Stelle kritisch zu sehen, da
der Teertaupunkt nicht nur von der Teermenge, sondern noch entscheidender von der
Teerzusammensetzung abhéngt [10]. Detailliertere Anforderungen der Gasmotorenhersteller sind durch
diese komplexen Zusammenhénge daher wenig konkret (s. Anhang). Um qualitative Aussagen zu
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ermoglichen, ist die Betrachtung der Teerbeladung jedoch interessant, da der Einfluss der
Betriebsparameter zahlenmaRig sehr deutlich wird. Es lasst sich fiir den industriellen, autothermen Prozess
von den gezeigten Ergebnissen ableiten, dass das Erreichen einer hohen Temperatur von >1.100°C nétig
ist, um die Teermenge signifikant zu verringern. Da in einem autothermen Vergaser eine stabile Flamme
existiert, wird erwartet, dass dies lokal der Fall ist un d die Teerbeladung geringer ist als die oben gezeigten
Ergebnisse zeigen, obwohl die mittlere Prozesstemperatur nicht weit oberhalb von 1.100°C liegt. Die
entsprechenden Ergebnisse hierzu werden in AP3.3 gezeigt.

Ergebnisse zur Reaktionskinetik der Brennstoffe

Die Versuche zur Reaktionskinetik der Brennstoffe wurden mittels Thermogravimetrie durchgefuhrt. Die
Versuchsanlage und die Versuchsmethodik wurden bereits vorgestellt. In Abbildung 11 ist die
Versuchsdurchfihrung exemplarisch dargestellt. Die Probenmasse wird zunéchst in Stickstoffatmosphére
auf Endtemperatur gebracht, in diesem Fall (links) 850°C. Sobald sich ein konstanter Betrieb eingestellt
hat, wird auf die reaktive Gasatmosphare umgestellt. Ab diesem Zeitpunkt reagiert der Koks bei
gleichbleibender Temperatur ab. Die Reaktionsrate i kann dann Uber das zeitlich abgeleitete
Massensignal berechnet werden und steht mit dem Verlauf des Umsatzes x, wie in Abbildung 11 (rechts)
gezeigt, Uber die folgende Gleichung in Beziehung:
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=3 | | C
: | e
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\ |
} } 300
-15 [ [ 200
\ |
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Abbildung 11: Exemplarischer Verlauf eines TGA -Versuchs (links), sowie der Verlauf der
Umsatzgeschwindigkeit in der TGA (Uber der Zeit fir verschiedene  Temperaturen und CO »-
Partialdricke am Beispiel SCI_GS in CO2/N2-Atmosphére (rechts).

Der Einfluss von Temperatur und Partialdruck auf die Umsatzgeschwindigkeit ist gut zu erkennen. Um die

Modellparameter fir die Gleichungen (2) und (3) ableiten zu kénnen, wurde zunachst die spezifische innere
Oberflache S von jeweils einem reprasentativen Pyrolysekoks je Brennstoff gemessen. AnschlieRend kann
Gleichung (6) auf die gewonnenen Messdaten gefittet werden, wobei die Werte i fiir Koksumsatze
zwischen 10-20% angenommen wurden, da bei kleiner 10% die Einflisse des Gaswechsels in der TGA
einen zu grofRen Einfluss haben.

. . (S (6)
Beispielhaft fur SCI_GS ist das Ergebnis fur die CO2- (links) und die H.O-Reaktion (rechts) in Abbildung

12 dargestellt. Die aufgespannte Oberflache repréasentiert Gleichung (6), auRerdem sind die Stitzstellen
mit jeweiliger Abweichung zwischen Modell und Messwert eingezeichnet.
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Abbildung 12: Graphische Darstellung der ermittelten Arrhenius -Gleichung zur Beschreibung der
intrinsischen Reaktivitat am Beispiel SCI_GS  fir die Boudouard -Reaktion ( links ), sowie fur die
Wasser -Gas-Reaktion (rechts).

Hieraus kann die intrinsische Reaktivitdt mittels Gleichung (2) berechnet werden. Die Ergebnisse der
Modellableitung fir die 3 betrachteten Brennstoffe sind in Tabelle 7 zusammengefasst. Die vorgestellte
Versuchsmethodik wurde von Tremel fir fossile Brennstoffe (Braunkohle, Anthrazitkohle, etc.) entwickelt
[11]. Die im Projekt gewonnenen Ergebnisse zeigen, dass diese auch fur hydrothermal karbonisierte
Biokohlen anwendbar ist.

Tabelle 7: Ubersicht tiber die gewonnenen Modellparameter zur CO2-/H.0-Reaktionskinetik  der
untersuchten Pyrolysekokse
SCI_BUC SCI_GS RB_BKS
Spez. Oberflache SO [m?/g) 370,15 460,148 411,05
Koks -CO2-Reaktion
Reaktionsordnung n 0,38 0,47 0,41
Aktivierungsenergie Ea 170 163 149
kO [g/(g s bar")] 71.976 113.454 31.648
Koks -H:0O-Reaktion
Reaktionsordnung n 0,42 0,51 0,48
Aktivierungsenergie Ea 114 160 149
kO [g/(g s bar)] 301 144.383 86.528

AP2.2 Modellbildung und Simulation der _autothermen Flugstromvergasung

Die Flugstromvergasung von Feststoffen ist ein komplexer Ablauf von mehreren Reaktionsschritten, die
teilweise parallel ablaufen. Um dies in einer Simulation abbilden zu kénnen, miissen Vereinfachungen
getroffen werden und die Vorgédnge, wenn moglich, getrennt voneinander betrachtet werden. Die
Vereinfachungen konnen dabei auf unterschiedlicher Komplexitatsebene erfolgen. Die prinzipiellen
Vorgange am Partikel wahrend des Vergasungsprozesses sind in Abbildung 13 dargestellt.
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Abbildung 13: Vorgdnge am und im Einzelpartikel wahrend der Vergasung [12]

Das porose Partikel tritt in den Vergaser rein und wird sehr schnell aufgeheizt, wobei zundchst das
enthaltene Wasser freigesetzt wird. Daraufhin werden in der Pyrolysephase fliichtige Bestandteile, u.a.
hohere Kohlenwasserstoffe, freigesetzt, die soweit moglich mit dem vorhandenen Sauerstoff zu Wasser
und CO: reagieren und dabei die Reaktionswarme freisetzen. Nach etwa 200 ms ist dieser Prozess
naherungsweise abgeschlossen und das verbliebene Partikel besteht im Wesentlichen nur noch aus dem
pordsen Kohlenstoffgeriist, sowie inerten Aschebestandteilen. Nach dem Fliichtigenabbrand erreicht die
Temperatur ihr Maximum. Der Ubrige Kohlenstoff reagiert in der Folge mit H20 und CO: unter
Energieaufnahme (endotherme Reaktionen) zu den Vergasungsendprodukten H: und CO weiter.
Insbesondere dieser letzte Schritt ist hinsichtlich der Reaktionsgeschwindigkeit begrenzend, da die
Temperaturen mit fortschreitendem Umsatz absinken und die s tattfindenden Reaktionen vergleichsweise
langsam sind.

Beschreibung der verfliigbar&imulationsrodelle

In dem Projekt wurden Simulationen auf verschiedenen Komplexititsebenen durchgefiihrt. Die
Ubergeordnete Zuordnung wird hier nach der betrachteten Dimension getroffen, wonach der Prozess 0-,1-
und 2/3-dimensionial betrachtet wird:

0D Modell

FurdieOD-Lncdkkhdqgt mf vhgc cdq Udgf  r dqg Fukde Mddellirerdng @ey
Vergasung werden die Stoffstrome bilanziert, eine Energiebilanz aufgestellt und die Gaszusammensetzung
Uber die Annahme eines Gleichgewichts der Wasser-Gas- Shift-Reaktion (WGS) abgeschétzt. Im Projekt
wurde hierflr mit der Simulationssoftware AspenPlus gearbeitet. Neben den eingehenden Stoffstromen
missen Annahmen Uber die auftretenden Warmeverluste und den Umsatz des Brennstoffs wahrend des
Prozesses getroffen werden. Letzteres ist hierbei problematisch zu sehen, da der Umsatz besonders bei
der Luftvergasung limitierend ist und auf den Kaltgaswirkungsgrad und die Gaszusammensetzung eine
grof3e Auswirkung hat. Vorteilhaft ist die schnelle Rechengeschwindigkeit, sowie die leichte Integrierbarkeit
des Vergasermodells in Gibergeordnete Systembetrachtungen, s. AP2.3.

1D Modell

Um den Einfluss der Reaktionskinetik abbilden zu kénnen und die Vorgange wahrend der Vergasung
detaillierter abzubilden, wurde der Vergasungsprozess ebenfalls als 1D-Modell simuliert. Der Vergaser wird
dabei als zylinderférmig betrachtet u nd entlang der Reaktorachse diskretisiert. Die Teilprozesse Pyrolyse,
evtl. Koksabbrand und Koksvergasung werden raumlich getrennt voneinander betrachtet, bzw. sukzessive

berechnet. Wesentlicher Unterschied zur OD-Modellierung ist, dass ein kinetisches Mod ell fur die
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Koksreaktion implementiert wurde. Grundlage hierfir ist die Modellvorstellung der Gas -Feststoff-
Reaktionen im und am Partikel. Der Umsatz des Kokses hangt dabei von der Reaktion an den
Porenoberflachen im Partikel ab. Diese Reaktion wird theoretisch dann maximal, wenn die Konzentration
im Partikel derjenigen im umgebenden Gasstrom entspricht. In der Realitdt ergibt sich jedoch ein

Konzentrationsprofil, da die Stoffaustauschvorgange nicht im Gleichgewicht sind. Hierfur wird die Reaktion

verschiedenen Reaktionsregimen zugeordnet [12]. In Abbildung 14 sind die unterschiedlichen
Reaktionsregime schematisch dargestellt. Die Grenzfélle sind eine nicht vorhandene Konzentration des
Reaktanden innerhalb des Partikels in Regime Il und ein vollstandiger Konzentrationsausgleich mit der
Umgebung in Regime |.

""""" _—pordser Grenzschicht- Poren- chemische
Partikel diffusion diffusion Reaktion
/-Grenzschicht B
7 5
A = E/2 E
€ r~T" r~exp (-RT) |\I~exp (-RT)
I Konzentration
/ des Reaktanden
L[| bei Regime I, I 1 I 1
1 und 11l
do ) 1T

Abbildung 14: Schematische Darstellung des Reaktanden -Konzentrationsverhaltnisses im Partikel
(links) und die schematische Einordnung der Abhéngigkeit der Reaktionsgeschwindigkeit von der
Temperatur (rechts) jeweils fir die verschiedenen Reaktionsregime [12]

Die Grenzschichtdiffusion spielt fr Luftvergasung im Flugstromvergaser keine wesentliche begrenzende
Rolle, da hierfir sehr hohe Temperaturen und/oder grof3e Partikeldurchmesser erreicht werden mussen.
Reaktionen in Regime | werden naherungsweise in der Thermowaage erreicht. Die Flugstromvergasung
mit Luft findet im Bereich de r Regime I/l statt, wobei fir den Zwischenbereich die Diffusionsvorgange im
Partikel berlcksichtigt werden missen. Abbildung 15 zeigt den Aufbau des verwendeten 1D Modells des
Flugstromvergasers mit den einzelnen Submodellen zu Pyrolyse und Koksumsatz.

JBnlass|,
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r | Koksvergasung |
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Abbildung 15: Schematische Darstellung des 1D -Simulationsmodells mit den verschiedenen
Detaillierungsgraden des Teilmodells fur den Koksumsatz nach [11].
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2/3D Modell

Die raumlich in mehrere Dimensionen aufgelésten Vorgange innerhalb des Vergasers stellen den héchsten
Detaillierungsgrad dar. Hiermit kénnen reale Vergasergeometrien abgebildet werden und der Einfluss der
Stromungsfuhrung, abhangig z.B. vom Brennerdesign, wird beriicksichtigt. AufRerdem kann der Einfluss
der PartikelgréRenverteilung untersucht werden, da eine Einzelpartikelbetrachtung mdglich ist, in den
anderen Fallen wird lediglich ein mittlerer Partike ldurchmesser angenommen.

Fur die 2/3D-Simulation werden Ublicherweise umfangreiche CFD -Softwarepakete verwendet (z.B. Ansys
Fluent). Die Rechenzeit ist im Vergleich zu den obigen Modellen sehr hoch (mehrere Stunden bis Wochen
fur einen Betriebspunkt). Fir grundlegende Zusammenhange (<, Brennstoff-, Temperatureinfluss) und
Optimierungsvorgange ist diese Methodik nur bedingt anwendbar. Sie wurde in diesem Projekt verwendet,
um den Einfluss der Brennergeometrie zu untersuchen, sowie zum Gewinnen eines Verstandnisses der
realen Vorgange im Vergaser.

Simulation der autothermen Flugstromvergasung

Die mit den oben beschriebenen Modellen gewonnenen Simulationsergebnisse werden im Folgenden
erlautert. Dabei wird der Ubersichtlichkeit halber ebenfalls nach der unterschiedlichen betrachteten
Dimension des jeweiligen Modells vorgegangen.

0D Modell

Mittels OD Modell wurde der grundsatzliche Zusammenhang zwischen der Luftzahl < als
Hauptbetriebsparameter auf die Vergasung untersucht. < beeinflusst dabei wesentlich die im Prozess
erreichte Temperatur, da bei Erhéhung von < mehr Sauerstoff flr die exothermen Reaktionen der
Verbrennung der Flichtigen und eventuell von Teilen des Kokses zur Verfligung steht. Gleichzeitig erhdht
sich der Anteil des eingebrachten Stickstoff s, der im Synthesegas enthalten ist. Abbildung 16 zeigt den
Verlauf der Gaszusammensetzung bei <-Variation.
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Abbildung 16: Einfluss von < auf die Gaszusammensetzung bei autothermer Flugstromvergasung
mit Luft

Dabei wird idealisiert davon ausgegangen, dass der im Brennstoff enthaltene Kohlenstoff nahezu
vollstandig umgesetzt wird (99% Umsatz), die Gaszusammensetzung wird Uber das chemische
Gleichgewicht der WGS berechnet. Es wird deutlich, dass die Anteile der heizwertreichen Gasbestandteile
Hz und CO (und damit der Heizwert des Produktgases) bei hohen <-Werten gering werden und die
Verbrennungsreaktionen dominieren. Die Bildung von Methan kann in dem vorhandenen Modell durch die
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Gleichgewichtsbetrachtung nicht abgebildet werden, eine Steigerung des Gehalts wirde sich nach
Gleichgewicht erst bei deutlich niedrigeren Temperatu ren einstellen.

Aus der Gaszusammensetzung ergibt sich der Heizwert des Produktgases mit dem der
Kaltgaswirkungsgrad bestimmt werden kann. Letzterer stellt das Verhaltnis der chemisch gebundenen
Energie im Produktgas zu der mit dem Brennstoff zugefuhrten d ar, wobei beide Werte mit dem unteren
Heizwert berechnet wurden. Abbildung 17 (links) stellt den Einfluss von < auf den Heizwert des
Produktgases dar. Auferdem ist eine angenommene Mischung des Produktgases mit Luft fur die
Verbrennung im Gasmotor bei einer Stochiometrie von <=1,2 mit dargestellt. In Abbildung 17 (rechts) sieht
man die erreichbare Temperatur, sowie den theoretisch erreichbaren Kaltgaswirkungsgrad. In einem
autothermen Luft-Vergaser waren demnach theoretisch hohe Kaltgaswirkungsgrade von uber 80%
moglich. Dies ware allerdings nur der Fall, wenn ein vollstandiger Brennstoffumsatz erreicht wird. Die
erreichte Temperatur bei <=0,3 wirde dann bei ca. 800°C liegen, in diesem Temperaturbereich finden die
chemischen Reaktionen in Realitat jedoch nicht mehr ausreichend schnell statt, um innerhal b der kurzen
Verweilzeit von ca. 2-3 Sekunden, einen vollstandigen Umsatz zu erreichen.
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(] 7]
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— Synthesegas- - - Luft-Synthesegasmischung ——Temperatur - - -Kaltgaswirkungsgrad

Abbildung 17: Einfluss von < auf den erreichten Heizwert des Produktgases (links) und die
Vergaseraustrittstemperatur ~ (rechts) bei jeweils konstanter Luft -Vorwarmtemperatur von 500°C.

Um die weitere Untersuchung nur in einem realistischen Parameterbereich durchzufihren, wurde
angenommen, dass eine Vergaseraustrittstemperatur von 1.000°C erreicht werden muss, um die Annahme
eines vollstandigen Umsatzes zu rechtfertigen. Davon ausgehend wurde untersucht inwiefern es méglich
ist den Prozess zu optimieren. Da aus Abbildung 17 folgt, dass ein hoher Kaltgaswirkungsgrad prinzipiell
bei einem maoglichst niedrigen <erreicht wird, gleichzeitig die Prozesstemperatur in der Realitat aber nicht
zu niedrig werden darf, wurde eine Mdglichkeit gesucht dies unabhéngig voneinander zu erméglichen.
Hierzu wurde der Einfluss der Vorheizung der Vergasungsluft ndher betrachtet. Die Vorheizung der
Vergasungsluft fuhrt zu einer Erhdhung der Flammen- und Prozesstemperatur und kann durch eine
Ruckgewinnung der sensiblen Warme des Produktgases realisiert werden. Dadurch muss keine zuséatzliche
Energie aufgebracht werden. In Abbildung 18 ist gezeigt, inwiefern < durch die Vorheizung verringert
werden kann, um dennoch die gleiche Vergaseraustrittstemperatur zu erreichen. Die Vorteile hinsichtlich
des Kaltgaswirkungsgrades lassen sich dann wiederum tber den Zusammenhang in Abbildung 17 (rechts)
nachvollziehen, die Verlaufe von Temperatur und Kaltgaswirkungsgrades wirden durch eine weitere
Vorheizung nach oben verschoben.
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Abbildung 18: Einfluss der Luftvorwdrmung a uf das erreichbare < (links) und den daraus
resultierenden Heizwert (rechts) bei konstant angenommener Vergaseraustrittstemperatur von
1.000°C.

Zusammenfassend kann durch die 0D -Modellierung der grundséatzliche Zusammenhang der autothermen
Luftvergasung gut abgebildet werden. Vorhersagen zum Brennstoffumsatz sind jedoch nicht mdglich und
es mussen Annahmen getroffen werden. Besonders durch die verg leichsweise niedrigen Temperaturen der
Luftvergasung ist hier ein groRBer Unsicherheitsfaktor enthalten. Bezlglich der simulierten
Gaszusammensetzung ist besonders bei niedrigen < mit Abweichungen zu rechnen, da Methan nicht
zuverlassig abgebildet werden kann. Es konnte gezeigt werden, dass die Vorheizung der Vergasungsluft
einen grol3en Einfluss auf den Vergasungswirkungsgrad hat. Hier sollte aus energetischer Sicht fur einen
realen Prozess eine mdoglichst hohe Vorheiztemperatur durch Warmertickgewinnung aus d em heif3en
Produktgas realisiert werden.

1D Modell

Durch die Verwendung eines Koksumsatzmodells ist es moglich die bei der Simulation mittels 0D -Modell
getroffenen Annahmen beziglich des Umsatzes zu Uberprifen. Es wurden, wie oben beschrieben, zwei
unterschiedliche Koksumsatzmodelle berticksichtigt. Das einfache Modell beschreibt den Koksumsatz

empirisch unter der Annahme, dass dieser nur von der Temperatur abhéangt. Die Modellparameter missen
mittels integraler Vergasungsversuche gewonnen werden, indem das Mo dell an die Messwerte angepasst
wird. Dies erfolgte mit den in AP3.3 gezeigten Messdaten des autothermen Flugstromvergasers. Durch
den einfachen Ansatz ist es mdglich fur alle Brennstoffe ein Modell zu fitten, das im betrachteten

Parameterraum die Vergasung gut abbildet. Eine genauere Darstellung der Validitat findet sich in AP3.4.

Es wurden umfangreiche Simulationen zur Optimierung des Vergasungsbetriebes durchgefihrt.
Exemplarisch wird hier auf den Einfluss der Betriebsparameter <und der Luftvorheizung eingegangen, um
einen Vergleich zwischen der OD- und der 1D-Simulation zu erméglichen. In Abbildung 19 wird der Verlauf
der Vergasungstemperatur und des Koksumsatzes entlang der Vergaserlange bei <-Variation dargestellt.
Eine Erhdhung von < fiihrt zu einem Anstieg der Flammentemperatur und in der Folge zu schnellerem
Koksumsatz. Fur <=0,3 wird bei der betrachteten Vergasergeometrie kein vollstandiger Koksumsatz
erreicht, es zeigt sich, dass fur sehr niedrige <die Reaktionskinetik nicht ausreichend schnell ablauft und
die Modellierung nach OD-Modell in diesem Bereich nur begrenzt aussagefahig ist.
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Abbildung 19: Einfluss der <-Erhéhung (<= 0,3/0,45/0,6) auf die Vergasungstemperatur und den

Koksumsatz entlang der Reaktorlange fur SCI_GS bei 300°C Luftvorheiztemperatur  nach dem
vereinfachten Umsatzmodell.

Eine Erhéhung der Gas-Vorheiztemperatur fuihrt ebenfalls zu einer Anhebung der Vergasungstemperatur,
s. Abbildung 20. Dadurch laufen die heterogenen Vergasungsreaktionen deutlich schneller ab und es kann
ein héherer Umsatz erreicht werden. Der Verlauf des Koksumsatzes sowohl in Abbildung 19, als auch in
Abbildung 20 ist Gber die Reaktorlange degressiv. Zum Erreichen eines vollstandigen Umsatzes ist es
daher nicht unbedingt sinnvoll nur die Reaktorlange zu vergrofRern, da hiermit Kosten verbunden sind und
in der Realitdt mit zunehmender Lange die auftretenden Warmeverluste ansteigen. Bei der Vergasung in
Luft wird der wesentliche Brennstoffumsatz innerhalb der Flamme erreicht, da die Temperaturen
anschliel3end zu niedrig fur ein Stattfinden der endothermen Reaktionen sind .
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Abbildung  20: Einfluss der Luftvorheizungstemperatur (T = 100°C/300°C/500°C) auf die
Vergasungstemperatur und den Koksumsatz entlang der Reaktorlange fir SCI_GS bei konstantem
<= 0,45 nach dem vereinfachten Umsatzmodell.

Der Einfluss der beiden gezeigten Einflussparameter auf den Kaltgaswirkungsgrad ist in Abbildung 21
dargestellt. Vergleicht man die Ergebnisse mit denen aus der 0D-Betrachtung lasst sich schlieBen, dass
der Einfluss von <oberhalb von 0,45 im 0D-Fall richtig widergegeben wird, fur niedrige Werte spielt jedoch
der unvollstandige Koksumsatz eine wesentliche Rolle. Im Gegensatz zu z.B. Abbildung 17, wird sich in
diesem Fall ein maximaler Kaltgaswirkungsgrad bei etwa <= 0,4 einstellen, dahingegen hat die Erhéhung
der Luftvorheizungstemperatur einen durchgehend positiven Einfluss. Die Effektivitat der Vorheizung sinkt
gegen hohe Temperaturen jedoch ab, wahrend gleichzeitig der konstruktive und materialtechnische
Aufwand stark ansteigt. Dementsprechend sollte fur eine reale Anlage ein Kompromiss gefund en werden.
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Abbildung 21: Einfluss von <(links) und der Vorheiztempera tur (rechts) auf den Kaltgaswirkungsgrad
fur die zuvor gezeigten Falle

Fur die detailliertere Modellierung des Koksumsatzes sind eine groRere Anzahl Mode llparameter
notwendig, die mit den zum Teil in AP2.1 gezeigten Methoden gewonnen werden kdnnen. Hierzu gehort
neben der Reaktionskinetik auch das Partikelverhalten wéhrend der Vergasung (Verénderung von
Partikeldichte und -durchmesser, Porositat, spezifisc he innere Oberflache, etc.). Ein Vorteil ist, dass das
Modell unabhéngig von Versuchen an der GrolRanlage parametriert werden kann. Letztere dient dann nur
noch der Modellvalidierung. Durch dieses Vorgehen ist eine Erweiterung des Parameterbereichs mdglich,
da sich die Giultigkeit des Modells nicht nur auf die untersuchten Betriebspunkte beschrankt. Eine
Validierung des Modells ist in AP3.4 gezeigt. An dieser Stelle wird exemplarisch der Modellaufbau anhand
von zwei Teilmodellen zum Partikelverhalten dargestellt, die verwendeten Parameter der Reaktionskinetik
sind bereits in AP2.1 beschrieben worden.

Der Modellierung des Koksumsatzes unterliegt die Annahme, dass sich die Reaktivitat des Brennstoffs
darstellen l&sst als eine intrinsische Reaktivitéat und der fir die Reaktion verfugbaren reaktiven Oberflache
in den Poren des Brennstoffs, s. Gleichung (2). Dementsprechend ist es neben der Bestimmung der
intrinsischen Reaktivitat wichtig die Entwicklung der Porenoberflache richtig abzubilden. Hierfiir wurde ein

Modell von Feng [13] verwendet und fir die verschiedenen Brennstoffe gefittet. Die Ergebnisse sind in
Abbildung 22 exemplarisch fir RB_BKS (links) und SCI_GS (rechts) dargestellt. Es lasst sich bei RB_BKS
ein leicht ansteigender Verlauf der spezifischen Oberflache mit fortschreitendem Koksumsatz erkennen.
Fir SCI_GS streuen die Messwerte wesentlich stérker und es lasst sich kein eindeutiger Verlauf erkennen.
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Abbildung 22: Validierung des Modells zur Entwicklung der spezifischen Oberflache in Abhangigkeit
vom Koksumsatz fir RB_BKS (links) und SCI_GS (rechts)
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Neben der spezifischen Oberflache wurde ein Teilmodell fir die Entwicklung der Partikeldichte tber die

Analyse von Restkoksen validiert. Es wurde das Modell von Ma verwendet [14]. Damit lasst sich ausgehend
von der Anfangskoksdichte (nach der Pyrolyse) die weitere Entwicklung Uber den fortschreitenden

Koksumsatz beschreiben [11]. Fir die Messdatengewinnung wurden wiederum sowohl Kokse aus dem

BabiTER, als auch vom Flugstromvergaser (FSV)verwendet. Abbildung 23 zeigt die Validierungsergebnisse
exemplarisch fir RB_BKS (links) und SCI_GS (rechts). Die Partikeldichte von RB_BKS ist insgesamt
deutlich héher als die von SCI_GS, fur beide lasst sich der Verlauf mit dem verwendeten Modell gut

beschreiben.
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Abbildung 23: Validierung des Modells zur Entwicklung der scheinbaren Partikeldichte in
Abhangigkeit vom Koksumsatz fir RB_BKS (links) SCI_GS (rechts )

2/3D Modell

Mehrere untersuchte Betriebspunkte des in AP3.1 beschriebenen Flu gstromvergasers wurden mit einem
detaillierten CFD-Modell simuliert, um ein vertieftes Verstéandnis des realen Prozesses zu erhalten und die
Anwendbarkeit des Modells zu Uberprufen. Hierzu wurde zunéchst ein Vergleich zwischen 3D- und 2D-
Modellierung des Vergasers durchgefiihrt, mit dem Ziel die notwendige Rechenzeit, wenn méglich, deutlich
zu verringern. Durch den weitgehend achsensymmetrischen Verlauf des Vergasers zeigte sich, dass eine
2D-Simulation nur geringe Abweichungen zur 3D-Variante aufweist. Das verwendete Modell wurde am
Lehrstuhl vorab entwickelt [15]. Lediglich die Vernetzung wurde auf die Geometrie des Vergasers
angepasst und die entsprechenden Eingangsparameter und Randbedingungen aus den Messdaten
entnommen. Ein beispielhafter Betriebspunkt mit RB_BKS ist in Abbildung 24 dargestellt. Hierin ist ein
Vergleich der Partikel- und Gastemperatur im Vergaser (Stromung von links nach rechts) dargestellt.

‘ - = Warmestrom [kw]

Partikel

———— a5

Abbildung 24: Gas-und Partikeltemperaturen auf der Symmetrieebene des Flugstromvergasers fur
RB_BKS. Der Vergaser ist jeweils nur im Halbschnitt dargestellt .

Es ist gut erkennbar, dass die Partikel- und Gastemperaturen sich kaum voneinand er unterscheiden. Die
héchsten Temperaturen werden im oberen Bereich des Vergasers erreicht, wo sich die Flamme befindet.
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Diese reicht fir den betrachteten Betriebspunkt annahernd bis zur Halfte der gesamten Vergaserlange. In
der Abbildung werden auflerdem die gemessenen Wandtemperaturen und die simulierten
Gastemperaturen miteinander verglichen. Durch die Differenz zwischen beiden muss sich rechnerisch ein
Warmestrom von der Ausmauerung in den Vergaser oder andersherum einstellen. Dieser ist ebenfalls in
der Abbildung dargestellt. Es zeigt sich, dass der Prozess insgesamt deutlich verlustbehaftet ist. D ass in
manchen Bereichen Warmeenergie von aulen dem Prozess zugefihrt wird, kénnte auf eine falsch
berechnete Flammengeometrie hindeuten, da gerade im oberen Bereich die simulierten Gastemperaturen
im Vergleich zur Wandtemperatur zu niedrig erscheinen. Eine Auswertung des Koksumsatzes entlang der
Reaktorlange fiir den betrachteten Betriebspunkt ist in Abbildung 25 dargestellt. Ahnlich wie bei den 1D -
Simulationen zeigt sich, dass der Koks fast ausschlief3lich im ersten Bereich des Vergasers umgesetzt wird,
da die erreichten Temperaturen stromab der Flamme zu niedrig flir einen w eiteren Umsatz sind.
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Abbildung 25: Auswertung des Koksumsatz es entlang der Reaktorléange

In Abbildung 26 sind die Ergebnisse zur Entwicklung der Gastemperatur fiir verschiedene Betriebspunkte
gezeigt. Der Einfluss von <und der Brennstoffleistung lasst sich gut nachvollziehen. Bei <-Erhdéhung steigt
die Temperatur und der Flammenbereich vergréRert sich. Eine Leistungserh6hung hat eine &hnliche
Auswirkung auf die Gastemperatur und die réumliche Verteilung. Dies kann auf die sinkenden spezifischen
Warmeverluste bei Leistungserhéhung zuriickgefihrt werden, da bei gleicher Geometrie mehr
Brennstoffleistung zugefuhrt wird.

Abbildung 26: Gastemperatur auf der Symmetrieebene des Flugstromvergasers bei verschiedenen
Betriebspunkten: (1) 80 kW und <=0,46, (2) 80 kW und <=0,36, (3) 80 KW und <=0,55, (4) 70 kW und
<=0,41, (5) 70 kW und <=0,46, (6) 120 kW und <=0,46
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Es lasst sich aus den vorgestellten Simulationsergebnissen schliel3en, dass der Vergaser fur die niedrigen
Leistungen (insbesondere bei geringen <) langer ist, als notwendig. Eine Steigerung der Brennstoffleistung
wilrde durch die spezifische Verringerung von Wé&rmeverlusten zundchst den Vergasungsprozess
verbessern. Bei sehr hohen Leistungen wirden hingegen die Verweilzeiten fir einen vollstandigen Umsatz
nicht mehr ausreichen.

Weiterhin wurde der Einfluss der Brennergeometrie untersucht. Der verwendete Brenner ist ein
Mehrregister-Drallbrenner, wobei der Drall ausschlie3lich tUber die Sekundarluft eingebracht wird , siehe
AP3.1. Die Brennergeometrie (rechts) und der Einfluss des Drallwinkels (links) des verwendeten
Drallerzeugers sind in Abbildung 27 dargestellt. Im Vergleich zum Referenzzustand (30° Drallwinkel)erkennt
man eine vom Brenner abgeldste und wesentlich undefiniertere Flammenform bei einem Drallwinkel von
0° aufgrund einer schlechteren Durchmischung, sowie eine aufgeweitete Flammenform mit etwas héheren
Temperaturen fur einen Drallwinkel von 60°. Der Drallwinkel zeigt hier nur einen sehr geringen Einfluss auf
den Kohlenstoffumsatz (ca. +/- 1%). Daraus lasst sich folgern, dass die Durchmischung der zugefihrten
Gase und Partikel fur die betrachtete Konfiguration (Geometrie und Betriebsparameter) unabhéngig v om
Drallwinkel ausreichend ist.

Abbildung 27: Simulierte Gastemperatur auf der Symmetrieebene des Flugstromvergasers mit
Ausmauerung bei drei verschiedenen Drallwinkeln (links), Geometrie der Brennermiindung (rechts)

Fir das Verstdndnis des Vergasungsprozesses ist es interessant die Einflisse der einzelnen
Feststoffreaktionen auf den Umsatz, bzw. die Brennstoffumwandlung zu heizwertreichen

Produktgasbestandteilen zu betrachten. Daflr wurden die Simulationsergebnisse hinsichtlich der CO-
Entstehung durch die in Tabelle 6 aufgeflihrten heterogenen Einzelreaktionen ausgewertet. Das Ergebnis
ist in Abbildung 28 dargestellt. Es zeigt sich, dass der Uber die Luft zugeflhrte Sauerstoff durch die sehr
schnell ablaufende Reaktion sofort verbraucht wird. Die H 2O-Reaktion findet ebenfalls insbesondere an der
Flammenfront intensiv statt, erstreckt sich aber Uber die gesamte Reaktorlange, wahrend die Boudouard -
Reaktion nur unwesentlich zur CO-Produktion beitragt. Letzteres ist dadurch zu erklaren, dass die Reaktion

im betrachteten Temperaturbereich etwa eine GroéR3enordnung langsamer ablauft als die Reaktion mit
Wasserdampf.

Abbildung 28: Lokal aufgeloste Darstellung der Intensitat der heterogenen Reaktionen jeweils
bezogen auf die gesamte entstehende CO -Menge.
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