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Verbrennung — Grundlagen und
Anwendungsbeispiele

F. Arendt, PSA; H. Seifert, ITC

Feuer, also Verbrennung, ist ei-
nes der vier mythischen Grund-
elemente. Es symbolisiert gottli-
che Macht und Stéarke (Engel mit
dem Feuerschwert, brennender
Dornbusch, Vernichtung von So-
dom und Gomorrha, Pfingstflam-
men auf den Kdpfen der christli-
chen Apostel). Das Fegefeuer
dient der Reinigung. Die beiden
religiosen Interpretationen be-
schreiben die heutigen Hauptan-
wendungen der Verbrennung:
Energiewandlung als Starke, Ab-
fallverbrennung als Reinigung.

Mit Feuer ertffnete Prometheus
den Menschen die Mdglichkeiten
technischer Entwicklung. Er wur-
de dafir bestraft, und auch heute
befurchten viele, dass die
Menschheit fur manche techni-
schen Entwicklungen bufen
muss. Feuer driickt Emotionen
und Stimmungen aus, als Freu-
denfeuer, als Geborgenheit am
Kamin, als Angst vor Feuersbrin-
sten oder dem Grafitbrand von
Tschernobyl.

Obwohl sich die Menschen seit
altersher mit der Verbrennung be-
fassen und ihre Erklarung durch
Lavoisier mit Hilfe einer Waage
vor 225 Jahren den Beginn der
modernen quantitativen Chemie
kennzeichnet, ist sie in vielen Ein-
zelheiten noch unverstanden, wie
auch die folgende Beobachtung
beschreibt. Wenn Naturwissen-
schaftler und Ingenieure heute
AuRenstehenden Details ihrer Ar-
beit erlautern und begriinden wol-
len, verwenden sie haufig die in-
tensiven Forschungs- und Ent-
wicklungsarbeiten an Verbren-
nungsmotoren als Beispiel dafir,
dass technische Prozesse auch
nach mehr als 100 Jahren genau-

er verstanden werden missen
und im Betrieb oder der Wirt-
schaftlichkeit verbessert werden
koénnen. Sie wollen damit sagen,
dass sie sich mit komplexen Vor-
gangen und Systemen beschafti-
gen. In der Tat sind Verbren-
nungsvorgdnge komplexe, also
vielparametrige Prozesse. Wir
mussen sie besser verstehen und
kontrollieren lernen; denn Ver-
brennung bleibt eine unverzicht-
bare Technik, auch in der Abfall-
wirtschatft.

Worin besteht die Komplexitat
der Verbrennung in technischen
Anlagen? Der Verbrennungsvor-
gang im engeren Sinne wird defi-
niert als schnellablaufende Oxi-
dationsreaktion von brennbaren
Stoffen mit Wéarmefreisetzung.
Meist geschieht dies unter Aus-
sendung sichtbarer Strahlung,
die sich im Falle der Verbrennung
von Kohlenwasserstoffen als
gelbleuchtende Flamme infolge
der RuRfestkdrperstrahlung dar-
stellt. Bei ruf3freien Flammen da-
gegen ist nur noch ein schwach
blaues Leuchten der Radikal-
strahlung zu sehen.

Definitionsgemall werden zur
Verbrennung Brennstoffe und
Oxidationsmittel benétigt. Die
Einteilung der Brennstoffe bietet
gleichzeitig eine Grundstrukturie-
rung der Feuerungstechnik.
Brennstoffe kdnnen in allen drei
Aggregatszustanden vorliegen:
gasformig, flissig und fest. Ent-
sprechend dieser Einteilung der
Brennstoffe unterscheiden sich
die Verbrennungsverfahren mit
den jeweiligen Einrichtungen.

Grundséatzlich gibt es zwei Uber-
geordnete Ziele der Verbren-

nung: einerseits das Bereitstellen
von Warme — zur weiteren ener-
getischen Nutzung — und ande-
rerseits die thermische Entsor-
gung unerwiinschter Stoffe (Ab-
falle). Dabei ist die Verbrennung
mit gutem Ausbrand der brennba-
ren Stoffe und unter minimierter
Schadstoffbildung durchzufuh-
ren. Die Warmefreisetzung und
-Ubertragung soll dem Nutzungs-
prozess entsprechend gesteuert
werden kénnen. Diesen grund-
satzlichen Zielvorgaben dient
die gesamte Verbrennungsfor-
schung.

Daraus abgeleitete Grundproble-
me der Verbrennungstechnik sind
zum einen die physikalische Auf-
gabe der Mischung von Brennstoff
und Oxidationsmittel und zum an-
deren die chemische Fragestel-
lung der Beeinflussung der Oxida-
tions- und Nebenreaktionen.

Bei der Verbrennung gasférmiger
Stoffe ist durch intensive experi-
mentelle Forschung in Verbin-
dung mit inzwischen weit ent-
wickelten mathematischen Mo-
dellen bereits ein hoher Wissens-
stand erreicht worden. Der Stro-
mungszustand in den Gasflam-
men kann sowohl laminar sein, z.
B. bei der Kleinflamme eines
Feuerzeuges, als auch im hoch-
turbulenten Bereich liegen, wie
es bei den meisten technischen
Anwendungen der Fall ist. Das
Mischen von Brennstoff und Oxi-
dationsmittel kann bereits vor der
Zindung stattfinden, z.B. beim
Bunsenbrenner, meistens jedoch
wird die Luft im Flammenbereich
selbst durch den Brennstoffstrahl
eingesaugt. Solche Diffusions-
flammen koénnen in sehr unter-
schiedlichen GroRR3en ausgelegt
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werden. Die grof3ten technischen
Ausfiihrungen findet man bei
Fackelflammen mit Flammenléan-
gen von weit Uber hundert Me-
tern.

Sollen flissige Stoffe verbrannt
werden, muss der flissige Brenn-
stoff zunéchst zerstaubt werden,
um die Verdampfung zu be-
schleunigen. Die eigentliche Ver-
brennung lauft dann in der Gas-
phase ab.

Bei festen Brennstoffen ist der
Verbrennung zunachst eine
Trocknungsphase, dann die Ent-
gasung (Pyrolyse) von fliichtigen
brennbaren Bestandteilen und
schlieBlich die Vergasung des
festen Kohlenstoffs vorgeschal-
tet. Neben homogenen Verbren-
nungsreaktionen finden bei der
Feststoffverbrennung auch hete-
rogene Reaktionen statt, bei de-
nen noch erheblicher For-
schungsbedarf besteht. Neben
der Kohleverbrennung in Kraft-
werken ist das Hauptanwen-
dungsfeld der Feststoffverbren-
nung die Verbrennung von Abfal-
len, die sowohl aus dem Sied-
lungsbereich als auch aus der In-
dustrie kommen konnen.

Fehler und Unzugénglichkeiten
der Feststoffverbrennung fihren
zu unvollstandiger Verbrennung,
die EinbuRen im Wirkungsgrad
(Energiewandlung) mit sich
bringt. Unter stofflichen Gesichts-
punkten sind die Produkte der un-
vollstandigen Verbrennung mit
Umweltproblemen verbunden,
bei der Verbrennung von Kohlen-
wasserstoffen etwa durch die Bil-
dung von Ruf3, Kohlenmonoxid
und potenziell toxischen Zwi-
schenprodukten. Aul3erdem be-

steht die Gefahr, dass feste Rest-
stoffe wie Aschen und Staube un-
zuladssig hohe Konzentrationen
an unverbrannten Kohlenwasser-
stoffen enthalten.

Auch Folgeprozesse der Ver-
brennung zur Energiewandlung
missen beachtet werden. Aul3er
bei der direkten Nutzung der Ver-
brennungsgase in Gasturbinen
ist die Ubertragung der erzeugten
Warme auf einen geeigneten
Warmetrager wie Dampf erfor-
derlich. Das geschieht in Kes-
seln, deren wesentliche Kompo-
nenten Rohrblndel sind. Die
Staube der heiBen Rauchgase
scheiden sich auf den Wéarme-
Ubertragungsflachen ab und be-
hindern den Warmeubergang.
Andererseits bilden sie eine
Schutzschicht gegen die Korrosi-
on der Metallflachen durch ag-
gressive Spurenstoffe im Gas.
Die Ldsung liegt entweder in ei-
ner Verbrennungsfihrung, die
den Staubaustrag durch geringe
Strémungsgeschwindigkeit ver-
mindert, in der Entwicklung von
wirtschaftlich arbeitenden, d. h.
abreinigbaren Filtern fuir Betriebs-
temperaturen oberhalb 800°C
oder in der periodischen Kessel-
reinigung. Die Art des Brennstoffs
und wirtschaftliche Uberlegungen
bestimmen die Wahl der geeigne-
ten Option.

Im allgemeinen wird mit Luft ver-
brannt, die kostenlos zur Verfi-
gung steht und bei den meisten
Brennstoffen die Einstellung ei-
ner Temperatur ermdglicht, bei
der die Oxidationsprozesse hin-
reichend schnell und vollstandig
ablaufen. Die zunehmend preis-
werte Verfugbarkeit von hoch-
konzentriertem, ,technischem*

Sauerstoff und die Groé3e und Ko-
sten von nachgeschalteten
Rauchgasreinigungskomponen-

ten, die aus Umweltschutzgriin-
den gefordert werden (Staub,
SO, etc.), erlauben aber Uberle-
gungen, den Luftstickstoff als
Trégergas zu ersetzen und/oder
die Sauerstoffkonzentration zu
verandern. So kann beispielswei-
se der Stickstoff durch CO, er-
setzt werden, indem der gréRere
Teil des Rauchgases nach einer
Sauerstoffanreicherung in den
Brennraum zurickgefihrt wird.
Die gegeniber Stickstoff héhere
Warmekapazitat von CO, erdffnet
neue Mdglichkeiten zur Anderung
der Parameter Temperatur und
Verhdltnis Sauerstoff zu Trager-
gas; die Bildung von thermi-
schem Stickoxid wird reduziert.
Fur die Rauchgasreinigung erge-
ben sich drastisch reduzierte Vo-
lumenstrome mit héherer Schad-
stoffkonzentration, die neue Rei-
nigungstechniken ermdoglichen,
bis hin zur fast vollstandigen Kon-
densation von Wasserdampf und
der Gewinnung von CO, fiir tech-
nische Anwendungen. Mit Sauer-
stoffanreichung lasst sich auch
der Bereich von Eingangsstoffen
fur die Verbrennung erweitern, et-
wa auf Abféalle mit sehr hoher
Feuchte und geringem Heizwert
oder auf Reststoffe mit hohem
Inertanteil wie bei Altdeponien
oder der Bodenreinigung.
SchlieRlich lasst sich im Durch-
flussbetrieb die Sauerstoffkon-
zentration auch so weit vermin-
dern, dass die Verbrennung in
andere thermische Prozesse wie
Pyrolyse und Vergasung Uber-
geht. Insgesamt enthalt die ther-
mische Stoffumwandlung im
Gassystem O,/N,/H,0/CO, eine
Fulle von Optionen und For-
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schungsaufgaben fur die Ener-
gie- und Umwelttechnik. Bei-
spielsweise wurde vor ca. 20 Jah-
ren an der Universitat Karlsruhe
der weltweit beachtete Nachweis
erbracht, dass sich in uberkriti-
schem Wasser Flammen bilden,
wenn Methan und Oxidationsmit-
tel zugegeben werden.

Aus Korrosions- und Umwelt-
schutzgrinden spielen Schad-
stoffe in Brennstoffen und als
Verbrennungsprodukte eine Rol-
le, die in den letzten Jahrzehnten
zugenommen hat. In Kraftwerken
werden Staub, SO, und Stickoxi-
de im allgemeinen in nachge-
schalteten Komponenten abge-
schieden; fur die Stickoxide wer-
den auch brennraumnahe Re-
duktionsprozesse (SNCR) ver-
wendet. In Abfallverbrennungs-
anlagen ist das Problem der
Schadstoffe mindestens gleich-
bedeutend mit dem des energe-
tischen Wirkungsgrades, wenn
nicht wichtiger. Chlor und
(Schwer-)Metalle miissen zusatz-
lich zuriickgehalten werden, und
der Gesamtprozess wird durch
diese Aufgabe wesentlich be-
stimmt. Die Erkenntnis, dass
Dioxinbildung vor allem durch
de-novo-Synthese im Rauchgas-
reinigungs- und Energieverwer-
tungsteil einer Abfallverbren-
nungsanlage stattfindet und von
der Zusammensetzung und der
Temperatur der dort verfligbaren
Stoffe abhangt, erfordert die Be-
trachtung einer Verbrennungsan-
lage als Gesamtsystem. Es ist ei-
ne grofRe wissenschaftliche Her-
ausforderung, die Verbrennung
eines so heterogenen Brenn-
stoffs wie Siedlungsabfall nach
spurenchemischen Kriterien zu
optimieren.

Auslegung und Betrieb von tech-
nischen Abfallverbrennungsanla-
gen erfordern unterschiedliche
Strategien, die im HGF-Strategie-
fondsprojekt ,Stickoxidminde-
rung“ parallel verfolgt werden.
Die Leitung des Projektes liegt
beim Bereich Thermische Abfall-
behandlung des Instituts fir
Technische Chemie im For-
schungszentrum Karlsruhe. Part-
ner sind weitere Institute des
Zentrums, der GSF - For-
schungszentrum fur Umwelt und
Gesundheit — und des Deutschen
Zentrums fur Luft und Raumfahrt
(DLR), Institute der Universitaten
Stuttgart und Karlsruhe, das Um-
weltinstitut CUTEC in Clausthal-
Zellerfeld, sowie drei Industriefir-
men. Ziel der Arbeiten mit einem
Personaleinsatz von mehr als 50
Personenjahren und einer Dauer
von drei Jahren ist es, die Kon-
zentration von Stickoxiden am
Ende der Verbrennung innerhalb
des gesetzlich vorgeschriebenen
Grenzwertes von 200 mg
NO,/Nm?zu halten. Dadurch las-
sen sich nachgeschaltete Reini-
gungsstufen fur Stickoxide ein-
sparen. Das Ziel entspricht damit
der aktuellen Aufgabe, die Kosten
fur den Umweltschutz unter Ein-
haltung der strengen Emissions-
grenzwerte zu senken.

Fur die Auslegung einer techni-
schen Anlage sind detaillierte
Kenntnisse der Prozesse, fir die
sie errichtet wird, erforderlich. Im
Fall der Stickoxidminderung be-
deutet das die Identifikation von
Verbindungen und Radikalen, die
zur Stickstoffbilanz beitragen und
bei den Temperaturen der Abfall-
verbrennung vor allem aus dem
Brennstoffstickstoff ~ stammen.
Moderne Messtechniken mit und

ohne Probenahme missen flr
diese Aufgabe weiterentwickelt,
angepasst und eingesetzt wer-
den, ebenso wie fir die Bestim-
mung der Temperaturverteilung
im Brennraum. Die Messergeb-
nisse werden in reaktionschemi-
sche Modelle fur die Gasphase
eingebracht. Andere Modelle
werden fir die Beschreibung des
Brennstofftransports und der sich
fortschreitend @ndernden Brenn-
stoffzusammensetzung (,Ab-
brand“) benétigt, um die Quellen
der wichtigen Reaktionspartner
zu beschreiben. Solche Modelle
fur die Feststoffverbrennung sind
noch nicht zufriedenstellend. Re-
aktionskinetik und Feststofftrans-
port werden schliel3lich mit Optio-
nen der Luftzufuhr verknupft,
Uber die sich die Temperaturver-
teilung und das oxidative oder re-
duktive chemische Milieu im
Brennraum einstellen lasst. Da-
mit werden Kenntnisse Uber die
geeignete Gestaltung von Brenn-
raumen sowie Uber Luft- und
Brennstofffihrung  gewonnen.
Insgesamt handelt es sich dabei
um ein deterministisches Vorge-
hen, basierend auf elementaren
Reaktionen und Transportvor-
gangen.

Fur den Betrieb einer so ausge-
legten Anlage kann ein anderer
Ansatz gewahlt werden, wenn
aufwandige Messungen und Be-
rechnungen aus Zeitgrinden on-
line nicht durchgefiihrt werden
kénnen. Einige Messdaten (z. B.
Temperatur, Konzentrationen von
O, und CO, ein Infrarotbild des
Brennvorganges) werden mit mo-
dernen, lernenden Verfahren der
kinstlichen Intelligenz verarbeitet
und mit Emissions- und anderen
Betriebsparametern verknupft.
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Auf diese Weise lassen sich rele-
vante Signale finden, die zur wei-
teren Verbesserung der Anlagen-
steuerung verwendet werden
kénnen. Insgesamt handelt es
sich hier um eine empirisch-heu-
ristische Strategie, die neben den
physikalisch-chemischen Model-
len zusétzlich eingesetzt werden
kann und sich vor allem bei wech-
selnden Brennstoffeigenschaften
empfiehilt.

Die geschilderte Doppelstrategie
zur Prozessheherrschung mit Hil-
fe deterministischer Modelle und
kunstlicher Intelligenz, am Bei-
spiel der Stickoxide in Rostfeue-
rungen entwickelt, soll spater
auch auf andere priméarseitige
MinderungsmalRnahmen in Ab-
fallverbrennungsanlagen ange-
wendet werden, etwa auf die Ver-
meidung von organischen Sub-
stanzen, die zur Dioxinbildung
beitragen. Dariiber hinaus ist die-
ses Vorgehen auch fir andere
technische Prozesse geeignet
und lasst erwarten, dass das Po-
tenzial moderner Verfahren der
Simulation, Messtechnik, Mess-
datenverarbeitung und Regelung
fur den produktionsintegrierten
Umweltschutz durch Prozess-
steuerung weiter erschlossen
werden kann. Dies ist ein wichti-
ger Schritt auf dem Wege zu ei-
ner nachhaltigen, d. h. ressour-
censchonenden und umweltver-
traglichen Technik.

In den letzten Jahren wurde die
Abfallverbrennung aus zwei
Grunden kritisch hinterfragt: ei-
nerseits wurden Umweltver-
schmutzungen aus Emissionen in
die Atmosphare und aus Rest-
stoffen beflrchtet; zum anderen
wurden zu hohe Entsorgungsko-
sten bemangelt. Mit den Grenz-
werten der 17. Verordnung zum
Bundesimmissionsschutzgesetz

(17. BImSchV) und ihrer Umset-
zung in GroRanlagen sind die
Okologischen Bedenken weitge-
hend ausgeraumt. Zu dieser ver-
anderten Einstellung der Offent-
lichkeit haben die Ergebnisse des
Forschungszentrums Karlsruhe
beigetragen, insbesondere durch
die Aufklarung und Verminderung
der Dioxinbildung, die Verfahren
zur Senkung der Quecksilber-
und anderer Metallemissionen
und die Beitrage zur Verwertung
und Bewertung von Reststoffen.
Es geht nun darum, die durch
Wettbewerb in den letzten Jahren
bereits gesunkenen Kosten durch
technische Fortschritte und bei
Wahrung des erreichten 6kologi-
schen Niveaus weiter zu senken.

Mit Inkrafttreten des Kreislaufwirt-
schafts- und Abfallgesetzes 1996
und der Technischen Anleitung
Siedlungsabfall begann eine 10-
jahrige Frist, nach deren Ablauf
die Deponierung von organisch
belasteten Abféllen ohne Vorbe-
handlung verboten wird. Depo-

niebetreiber sind daher bestrebt,
die verfigbaren Volumina bis
2005 weitgehend zu verfillen.
Gleichzeitig wurde in begrenztem
Umfang die Mitverbrennung von
Abfallen in Kraftwerken und Indu-
striefeuerungen erlaubt. Beide
Vorgadnge und zu hohe Kosten
der Verbrennung fuhrten dazu,
dass die Abfallanlieferung an
manche Verbrennungsanlagen
zuriickging. Allerdings ist ab 2005
mit einer Umkehr des Trends und
einer Erhéhung des Verbren-
nungsanteils am Restmdill der
Siedlungsabfalle zu rechnen, der
heute in Deutschland bei etwa
30 % liegt.
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THERESA — Ein neues Forschungsinstrument zur
Verbrennung spezieller Abfalle

H. Seifert, H.-G. Dittrich, ITC; L. Malcher, PSA

Eine halbtechnische Versuchsan-
lage zur thermischen Entsorgung
spezieller Abfalle (THERESA) ist
nach sehr kurzer Bauzeit von nur
anderthalb Jahren zum Ende des
letzten Jahres in Betrieb genom-
men worden. Es handelt sich um
eine Drehrohrofenanlage mit
Warmenutzung und kostenopti-
mierter einfacher Rauchgasreini-
gung, die dennoch die scharfen
Grenzwerte der 17. BImSchV ein-
halten wird.

Mit dieser nach neuesten Er-
kenntnissen konzipierten Anlage
wird das experimentelle Instru-
mentarium zur thermischen Ab-
fallbehandlung im Forschungs-
zentrum Karlsruhe in idealer Wei-
se erganzt. Wurden bisher vor al-
lem Fragestellungen zur Haus-
mullverbrennung an der Ver-
suchsanlage TAMARA (Testanla-
ge zur Mullverbrennung, Abgas-
reinigung, Ruckstandsverwer-
tung, Abwasserbehandlung) un-
tersucht, kénnen jetzt auch ande-
re Abféalle unterschiedlicher Kon-
sistenz (z.B. fest, fliissig oder pa-
stds) und variabler Stuckigkeit
(z.B. auch Gebinde) in das Unter-
suchungsspektrum aufgenom-
men werden.

Als wesentliche Zielsetzung fur
das anstehende THERESA F+E-
Programm sollen durch ein bes-
seres Verstandnis des Drehrohr-
ofenverbrennungsprozesses die
Prozessketten unter sowohl dko-
logischen als auch 6konomi-
schen Vorgaben optimiert wer-
den. Dazu wurden neben dem
Forschungsverbund innerhalb
der Programme des Forschungs-
zentrums auch Kooperationen
mit verschiedenen Universitaten
und Industriepartnern gestartet.

Sicherlich wird unter dem Ein-
druck haufig berichteter Ausla-
stungsprobleme der Abfallver-
brennungsanlagen ,mangels Ab-
fall* die Frage nach der Sinnhaf-
tigkeit weiterer F+E-Arbeit und
damit weiterer Pilotanlagen wie
z.B. der THERESA gestellt. Doch
genau an den Ursachen dieser
Fehlentwicklungen setzt die aktu-
elle Zielsetzung fur die Pilot-Anla-
gen an.

Einerseits ist der durch verstark-
tes Recycling bedingte Riickgang
des Abfallaufkommens deutlich
schwaécher, als dass damit die
Auslastungsprobleme der Ver-
brennungsanlagen erklart wer-
den kénnten. So ist z.B. in Ba-
den-Wirttemberg das Restmill-
aufkommen beim Hausmdull in
den letzten beiden Jahren sogar
nahezu konstant geblieben. An-
dererseits haben gesetzliche Re-
gelwerke wie das Kreislaufwirt-
schaftsgesetz und die ,Techni-
sche Anleitung Siedlungsabfall*
entgegen ihrer urspringlichen

Absicht eine beschleunigte Vor-
verfullung von Deponien mit
Restkapazitaten vor dem Stich-
jahr 2005, nach dem unbehandel-
te Abfalle nicht mehr deponiert
werden dirfen, ausgeldst. Zudem
werden viele thermisch verwert-
bare Abfallfraktionen aus Kosten-
grinden uber den Weg des Er-
satzbrennstoffs in andere Pro-
zesse eingeschleust und damit
den Abfallverbrennungsanlagen
mit den meist besseren Umwelt-
standards entzogen.

Von den hohen, in der 17. Verord-
nung zum Bundes-Immissions-
schutzgesetz (BImSchV) vorge-
gebenen Umweltzielen wird
selbstverstandlich auch mit der
neuen Anlage nicht abgerickt,
aber als Hauptentwicklungsziel
sollen durch technische und ver-
fahrenstechnische Entwicklun-
gen die spezifischen Kosten fur
die Abfallverbrennung in Dreh-
rohranlagen gesenkt werden.
Wie in Abb. 1 schematisch darge-
stellt, ist vorgesehen, durch For-

Technologie
vereinfachen
und verbessern

Wirtschaftlichkeit

Abfallbehandlung

Leitgedanke: Technologie kostengiinstiger gestalten bei Einhaltung vorgegebener Umweltziele

erhdhen

Thermische

Gesetzliche
Regelwerke
mitgestalten

Abb. 1: Zielsetzung der thermischen Abfallbehandlung im Spannungsfeld
zwischen Forschung, Gesetzgebung und Okonomie.
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schung und Entwicklung die
Technologie der Sonderabfallver-
brennung vor allem zu vereinfa-
chen und ihre Effizienz zu stei-
gern. Dadurch wird unmittelbar
die Wirtschaftlichkeit des Verfah-

rens erhoht. Aber auch indirekt
kann durch deregulierende Mit-
gestaltung bei Uberbestimmten
Regelwerken eine Kostenredu-
zierung erreicht werden. Insge-
samt wird somit die Wirtschaft-

e Brennstoff- Drehrohr  Nachbrenn- Abhize-
Lager Kammer Kessel
Luftkondensator épeisewasser
»
Lufto> "@ Prozessdampf
Gasfirmige Stoffe> ] 40 bar, 250 °C
Fliissige Stoffe > ) 7 Not- 300 °C
Pastose Stoffe > ——

Schlacken-  Kessel-

austrag asche
o Spriih- Gewebe- Wascher Wischer Saug- SCR- Kamin

trockner filter 1 2 g Denox
Adsorhens Netzwasser Reingas
A4 N &

—
Dampf

°© Cwasser
Gasbrenner
"4
Salze / Adsorbens  Fallungs- | | Natronlauge
Flugstaub beladen  mittel @

Ammoniak-

Abb. 2: a) THERESA — Verfahrensfliel3bild ,HeiRer Teil* mit den Hauptkom-
ponenten Drehrohrofen, Nachbrennkammer und Abhitzekessel. b) THERESA
— Verfahrensflie3bild ,Rauchgasreinigungsanlage” mit Spriuhtrockner, Ge-
webefilter, 2-stufiger Nasswasche und SCR-Denox-Katalysator.

lichkeit der thermischen Abfallbe-
handlung verbessert und die
Konkurrenzfahigkeit des okolo-
gisch besten Entsorgungswegs
wieder hergestellt.

Verfahrenskonzept

Die fur THERESA vorgesehenen
Abfallstoffe haben ein aul3eror-
dentlich breites Spektrum an phy-
sikalischen und chemischen Ei-
genschaften. Sie reichen von
gasformigen Uber pastése und
flissige bis hin zu festen Stoffen.
Das Spektrum der Heizwerte
Uberdeckt dabei den Bereich von
hochkalorigen Stoffen wie z. B.
Heiz6l Uber Inertstoffe wie Glas
oder Sand, die keinen Heizwert
haben, hin zu Stoffen mit negati-
vem Heizwert wie z. B. verunrei-
nigte Abwasser.

Fur dieses breite Stoffspektrum
wurde eine Kombination aus
Drehrohrofen und Nachbrenn-
kammer als ein erprobtes und an-
wendungsreifes Verfahrenskon-
zept ausgewahlt. Dieses gestat-
tet sowohl den Einsatz von ag-
gressiven Stoffen mit hohem
Chlor- und Schwefelgehalt als
auch die Behandlung bei hohen
Temperaturen bis zu 1300 °C.

Verfahrensbeschreibung

Das Verfahrensschema ist in
Abb. 2a und b dargestellt.

Feuerung

Aus dem Lager werden die ver-
schiedenen Einsatzstoffe uber
Beschickungseinrichtungen in
das Drehrohr und die Nachbrenn-
kammer gefordert. Das Drehrohr
besitzt an der Stirnseite folgende
Beschickungseinrichtungen:
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e gekuhlte Schurre fur Schttgu-
ter bis 40 mm maximaler Korn-
groike

e Kombinationsbrenner fir Gase
und Flussigkeiten

e Zerstauberlanze fir pastose
Stoffe und Flussigkeiten

e Luftdiise fir Verbrennungsluft

e Schleuse fur die Handaufgabe
von Gebinden mit maximal 5
Liter Inhalt

Durch die Drehbewegung und die
Schréagstellung des Drehrohres
werden die festen und pastosen
Stoffe langsam weiter bewegt
und langs ihres Weges nach und
nach entgast und verbrannt, bis
sie schlieBlich am Ende als
Schlacke in den Nassentschlac-
ker austreten. Je nach Tempera-
tur im Drehrohr kann die Schlac-
ke entweder flissig oder fest aus-
getragen werden.

Die Verweilzeit der festen Abfalle
im Drehrohr kann sowohl Uber ei-
ne Veréanderung des Neigungs-
winkels als auch Uber eine veran-
derbare Drehzahl beeinflusst
werden.

Aus dem Drehrohr werden die
Verbrennungsgase nach oben in
die Nachbrennkammer geflhrt.
Diese ist im unteren Teil mit fol-
genden Beschickungseinrichtun-
gen versehen:

e 2 Kombinationsbrenner fir Ga-
se und Flissigkeiten

e Luftdiise fir Verbrennungsluft

Die Kombinationsbrenner sind
zueinander antiparallel versetzt
angeordnet. Dadurch wird in der
Nachbrennkammer eine Verwir-
belung und damit eine bessere

Durchmischung der Verbren-

nungsgase erzielt.

Bis auf die Gebindeaufgabe wer-
den alle Stoffe dem Drehrohr und
der Nachbrennkammer kontinu-
ierlich zugefihrt. Alle Teilstrome
werden gemessen und registriert,
um eine maglichst genaue Bilan-
zierung vornehmen zu kénnen.

Abhitzekessel

Die heiRen ausgebrannten Abga-
se gelangen aus der Nachbrenn-
kammer in den Abhitzekessel, wo
sie auf etwa 300 °C abgekiihlt
werden. Im Kessel wird Satt-
dampf von 40 bar und 250°C er-
zeugt. Ein Teil dieses Dampfes
wird in der Anlage selbst fur Heiz-
zwecke verwendet. Der gro3ere
Teil wird Uber Dach in einem Luft-
kondensator kondensiert und als
Speisewasser zuruckgefihrt.

Abgasreinigung

Zunachst gelangen die Abgase in
einen Sprihtrockner. Dort wird
Wasser in das Abgas eingesprtiht
und vollstéandig verdampft. Die In-
haltsstoffe des Wassers bleiben
als feste Partikel Gbrig und wer-
den teils am unteren Ende des
Spruhtrockners ausgetragen und
teils mit dem Abgas mitgerissen.
Durch die Verdampfung kihlt sich
das Rauchgas ab und wird durch
Regelung der eingespriihten
Wassermenge konstant auf
180 °C gehalten.

Nach dem sogenannten Flug-
stromverfahren wird in die nach-
folgende Rohrleitung eine kleine
Menge pulverférmiges Adsor-
bens, das aus einem Gemisch
von Kalk und Aktivkoks besteht,
in das Rauchgas eingeblasen. In

dem nachfolgenden Gewebefilter
wird das Adsorbens zusammen
mit den Ubrigen Stauben, die das
Abgas mitfihrt, auf der Ober-
flache der Filterschlauche abge-
schieden. Dioxine, Furane und
andere organische Bestandteile
sowie ein Grol3teil des Quecksil-
bers werden dort aus dem
Rauchgas entfernt und an das
Adsorbens gebunden, welches
von Zeit zu Zeit zusammen mit
den Ubrigen Stauben von den
Oberflachen abgereinigt und un-
ten aus dem Gewebefilter ausge-
tragen wird.

Die Entfernung der organischen
Bestandteile bereits am vorderen
Ende der Abgasreinigungs-
strecke hat den Vorteil, dass der
Rest der Anlage sauber bleibt
und sich somit keine organischen
Stoffe in die Kunststoffwande z.B.
der Wascher einlagern kénnen.

In der sich anschlieRenden zwei-
stufigen Nasswasche werden
gasformige Schadstoffe aus dem
Abgas entfernt. Die erste Stufe
wird sauer betrieben. Hier wer-
den HCI, HF und das restliche
Quecksilber ausgewaschen. In
der zweiten neutral eingestellten
Stufe wird SO, entfernt. Die pH-
Werte in beiden Wéaschern wer-
den durch geregelte Zugabe von
Natronlauge eingestellt. Die Salz-
gehalte der Waschwasser wer-
den durch geregeltes Ausschleu-
sen von Waschwasser und Nach-
flllen von Frischwasser konstant
gehalten.

Die Abwésser aus beiden Wa-
schern werden in einem Sammel-
behalter neutralisiert. Durch Zu-
gabe eines Fallungsmittels wird
das geloste Quecksilber gebun-
den. Danach gelangt das aufbe-
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(rechts) un
Méarz 1999).

reitete Abwasser zum eingangs
erwahnten Sprihtrockner, wo es
eingedampft wird.

Das Abgas verlasst die Nasswa-
sche mit etwa 70°C und wird mit
Hilfe von Prozessdampf und ei-
nes Gasbrenners auf 320 °C auf-
geheizt. Bei dieser Temperatur
wird das Rauchgas im nachge-
schalteten Katalysator unter Zu-
gabe von Amoniakwasser von
den Stickoxiden gereinigt.

Planung und Errichtung
der THERESA

Der Erteilung der immissions-
schutzrechtlichen Genehmigung
(nach 17. BImSchV) fir 2000
Stunden Betriebszeit pro Jahr
inklusive Bau- und abwasser-
rechtlicher Genehmigung am
22.12.96 durch das Regierungs-

d Nachbrennkammer (Stand

prasidium Karlsruhe folgte der
Versand der Generalunterneh-
mer-Ausschreibungsunterlagen
im Januar 1997. Die von der Bun-
desregierung am 31.10.97 be-
schlossene Haushaltssperre re-
duzierte die finanzielle Basis fur
das Projekt deutlich: Ein alternati-
ves Abwicklungskonzept musste
entwickelt werden, das den soge-
nannten ,HeilRen Teil* der Ver-
suchsanlage nach wie vor beim
Generalunternehmer sah, wah-
rend die Rauchgasreinigungsan-
lage, das Lagergebaude und die
Lager fir Feststoffe und Flussig-
keiten vom Forschungszentrum
in eigener Regie zu beauftragen
waren.

Die technischen Eckdaten fur den
,HeilBen Teil* — hierzu gehoéren
der Drehrohrofen, die Nach-
brennkammer, der Abhitzekessel,
die entsprechenden Bedienungs-
bihnen und das Prozessleitsy-
stem — blieben hierbei vollig un-
verandert; die Lager sowie die
abwasserfreie  Rauchgasreini-
gungsanlage wurden deutlich re-
duziert.

Der ,Heil3e Teil“ wurde bei LURGI
Umwelt, Frankfurt als Generalun-
ternehmer in Auftrag gegeben, die
Gewerke Rauchgasreinigungsan-
lage (TREMA, Bayreuth), das La-
ger fur feste Stoffe (Technip Ger-
many, Frankfurt) und das Lager
fur Flussigkeiten (OAS, Bremen;
Winckler, Schwaig) wurden vom
Forschungszentrum direkt verge-
ben; dies gilt auch fir die Massiv-
und Stahlbauarbeiten des Lager-
gebdudes. Ein Projektteam des
Forschungszentrums koordiniert
die Gesamtabwicklung. Die direkt
beteiligten Institutionen sind: BTI,
EVM, die ehemalige HIT, HVT,
IAl, ITC und PSA.

Einige Eckdaten, welche auch die
GrolRRe der Versuchsanlage cha-
rakterisieren, sind nachfolgend
dargestellt:

THERESA-Eckdaten

Drehrohrofen

Thermische

Leistung: 1,5 MW
Rauchgasaustritts-

temperatur 800-1200°C
Feststoff- 250 kg/h
durchsatz: bzw. 1 m%h
Lange: 84m
AulRendurchmesser: 2m
Neigungsverstellung: 0,5-3°
Drehzahlbereich:  0,1-3 U/min
Nachbrennkammer

Thermische

Leistung: 0,5-1,5 MW
Rauchgasaustritts-

temperatur: max. 1300°C
Rauchgas- 2,5 sec bei
Verweilzeit: 1200°C (O,= 6%)
Rauchgas- 4000 (max.
Volumenstrom: ~ 5000) Nm®/h
Hohe: ca.15m
Abhitzekessel

Thermische 2,0 (max.
Leistung: 2,5 kurzz.) MW

Sattdampf: 40 bar, 250°C
fur Prozessnutzung
Rauchgas- norm. 300°C
austritts- (Notkamin
temperatur: <500 °C)
Uberschussdampf-
Entspannung tber
Luftkondensator
Hohe: ca.16,5m
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Zwischen Méarz und September
1998 wurden die verschiedenen
Auftrage erteilt. Im Winter noch
wurde mit der Errichtung des La-
gergebdudes begonnen, die
Montage der Verfahrenstechnik
begann im Februar 1999 mit der
Anlieferung des Drehrohrofens
und der Nachbrennkammer (sie-
he Abb. 3). Spektakularste Akti-
on war die Anlieferung und die
Aufstellung des knapp 50 Ton-
nen schweren Abhitzekessels
am 20./21. April 1999 (siehe
Abb. 4). Vom 40 m langen Spe-
zialtransporter, der nach 8 Tagen
Fahrzeit von Padua (Fa. Idroter-
mici) hier eintraf, beforderten 3
Mobilkrane den Koloss in seine
endgultige Position in der Halle
(Geb. 691).

Ende September waren die Mon-
tagearbeiten soweit abgeschlos-
sen, dass mit der ,kalten“ Inbe-
triebnahme begonnen werden
konnte. Dabei wurden unter
anderem  Funktionsprifungen
samtlicher Einzel-Aggregate
durchgeflihrt, das Prozessleitsy-
stem konfiguriert und die einzel-
nen Messketten durchgepruft.
AnschlieBend folgte das erste
Befillen des Kessels. Letzte Ak-
tion dieser Phase war der Aus-
trocknungsprozess der Aus-
mauerung von Drehrohrofen und
Nachbrennkammer. Hierbei wur-
de die Anlage im Dreischicht-
Dauerbetrieb zwischen 6. und
13. Nov. 1999 zum ersten Mal
nach einem bestimmten Pro-
gramm mit den Erdgasbrennern
auf 850°C aufgeheizt. Die ab-
schlielende Inspektion ergab
keine Auffalligkeiten.

Am 23. November begann die
LheiBe” Inbetriebnahme. Neben
umfangreichen Tests mit den
gas- und olbefeuerten Brennern
wurden nun erstmals auch Fest-
stoffe (Holzschnitzel, BRAM und
Herdofen-Koks) zudosiert. Die
automatischen An- und Abfahr-
programme, die Schrittketten
und vor allem die Sicherheitsket-
ten und Funktion der Sicherheits-
einrichtung wurden intensiv er-
probt.

Nach verschiedenen Reparatur-
bzw. Restarbeiten und Modifika-
tionen wurde Anfang Februar
2000 der Probebetrieb aufge-
nommen, der mit Leistungstests,
d.h. dem Nachweis des problem-
losen Erreichens der vertraglich
vereinbarten Eckdaten Ende
Méarz / Anfang April endete.
(Abb. 5 zeigt einen Ausschnitt
der fertiggestellten Anlage.)

Forschungs- und
Entwicklungsziele

Ubergeordnete Ziele

Um die eingangs beschriebene
Zielsetzung einer Prozessop-
timierung hinsichtlich Okonomie
und Okologie erreichen zu kon-
nen, wurden folgende Schwer-
punkte festgelegt:

e Verfahren integrativ
vereinfachen

Eine Verfahrensvereinfachung
durch Reduzierung und Kombi-
nation von Verfahrensstufen, vor
allem in der haufig sehr aufwen-
dig gestalteten Rauchgasreini-
gung, kann am besten durch so-

Abb. 4: THERESA — Aufbau des fast 50

Tonnen schweren Abhitze-Kessels (21.

April 1999).

genannte ,PrimarmalRnahmen*
erreicht werden. Darunter ver-
steht man Prozessverbesserun-
gen vor allem im heil3en Teil, d.h.
beim Drehrohr, an der Nach-
brennkammer und beim Abhitze-
kessel.

Durch entsprechende Feue-
rungsfuhrung (z.B. durch Modifi-
kationen bei der Verbrennungs-
lufteinleitung) soll die Bildung un-
erwiinschter Gaskomponenten
wie NOx, molekulare Halogene
und organische Halogenverbin-
dungen, aber auch die Entste-
hung von Partikeln insbesondere
kritischer Aerosole unterdrickt
werden, um die Rauchgasreini-
gung einfacher gestalten zu kén-
nen.
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(Februar 2000).

e Komponenten
verbessern

Hier sollen einerseits die spezifi-
schen Aufgaben der einzelnen
Verfahrensstufen besser erfullt,
aber auch Weiterentwicklungen
bei der technischen Ausfuhrung
z.B. zur Standzeiterhéhung der
Feuerfestauskleidung in Angriff
genommen werden.

Abb. 5: THERESA — Ausschnitt der fertiggestellten Gesamtanlage

Zur Optimierung des Drehrohrs
soll beispielsweise der Anteil spe-
zieller fester Abfalle, die anders
nur schwer zu entsorgen sind,
gesteigert werden, ohne dabei
den Feststoffausbrand und die
Qualitat der verwertbaren Schlac-
ke zu beeintréchtigen.

Bei der Nachbrennkammer ist zur
Verbesserung der Heizwertbilanz

eine Kopplung mit der rekonstru-
ierten Pyrolyseversuchsanlage
.PYDRA", die ebenfalls in 2000 in
Betrieb geht, geplant. Durch Ein-
leitung von heizwertreichen Pyro-
lysegasen aus der PYDRA in die
Nachbrennkammer von THE-
RESA wird das Heizwertdefizit
von niederkalorischen Flussigab-
fallen kompensiert.

e Auslegungsinstrumente
weiterentwickeln

Die zur Auslegung von Abfallver-
brennungsanlagen bisher nur an-
satzweise verfigbaren Rechen-
programme, insbesondere zur
mathematischen Simulation der
Verbrennung fester Abfalle, kdn-
nen mithilfe der Validierung an
der neuen Pilotanlage zu voll ein-
satzfahigen Instrumenten ent-
wickelt werden. Durch den Pilot-
mafRstab der Anlage ist die Uber-
tragungsgute auf Grolanlagen
gewabhrleistet.

e Betriebliche Prozessfiihrung
optimieren

Moderne Prozessflihrungssyste-
me (z.B. Fuzzy Logic-Regelun-
gen, Neuronale Netze) haben in
jungster Vergangenheit bei der
Abfallverbrennung enorm an Be-
deutung gewonnen, unter ande-
rem aufgrund zunehmender
Schwankungen bei der Qualitat
des Abfalls. Hier bietet THERESA
ein ideales Testfeld, in dem der
gesamte Prozess erfasst wird
und auch die gegenseitige Beein-
flussung der verschiedenen Pro-
zessstufen untersucht werden
kann.

Das grob skizzierte F+E-Pro-
gramm kann an dieser Stelle nur
den mittelfristigen Trend fur THE-
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RESA aufzeigen. Langfristig
muss THERESA als verfahrens-
technische Pilotanlage betrachtet
werden, mit der Uber die Abfall-
verbrennung hinaus auch andere
Hochtemperaturprozesse z.B. fir
die Grundstoffindustrie entwickelt
werden kdnnen.

Kurzfristige Ziele und
Vorgehensweise

Der Unterschied der Versuchsan-
lage THERESA zu einer kommer-
ziellen GroRRanlage besteht darin,
dass nicht die Entsorgung von
Abfallen im Vordergrund steht,
sondern die prazise Beschrei-
bung der Vorgénge in der Anlage
sowie die Frage nach der jeweils
besten Fahrweise. Dazu muss
zunéchst die vorhandene Instru-
mentierung auf einen mdoglichst
hohen Stand gebracht werden.
Vor allem muissen diejenigen
Messgrof3en intensiv Uberpruft
und einjustiert werden, die fir Bi-
lanzierungen bendétigt werden.
Dies betrifft in erster Linie die
Mengen und Zustande der zu-
und abstrémenden Stoffe.

Anhand von globalen Massen-
und Energiebilanzen kann die
Plausibilitdat der gewonnenen
Messergebnisse Uberpruft wer-
den. Dazu wird man Zustande an
der Anlage einstellen, die gut re-
produzierbar sind. Vorausset-
zung hierzu ist es, dass das ein-
gesetzte Brennstoffmenue genau

bekannt ist. Man verwendet des-
halb Mischungen aus Einzelstof-
fen, deren Eigenschaften gut be-
kannt und die in der Verbrennung
unproblematisch sind. Sie sollen
leicht zu beschaffen sein und sich
gut dosieren lassen. Fur die an-
fanglichen Versuche sind folgen-
de Einzelkomponenten vorgese-
hen:

e Erdgas zum An- und Abfahren
sowie als Stiitzbrennstoff

e Heizol als hochkalorige organi-
sche Flissigkeit

e Kohle, Holzschnitzel und
BRAM (Brennstoff aus Mill)
als brennbare Feststoffbe-
standteile

e Blahschiefer und Glas als iner-
te Bestandteile des Feststoffs.

Diese Einzelkomponenten wer-
den in unterschiedlichen Mengen
und Verhdltnissen zueinander
eingesetzt. Auf diese Weise las-
sen sich charakteristische und re-
produzierbare Einstellungen her-
ausfiltern, die fur weitere Experi-
mente als Grundeinstellung die-
nen. Bei diesen weiteren Experi-
menten kénnen dann bei bekann-
tem Grundzustand beispielswei-
se Profilmessungen im Drehrohr
und der Nachbrennkammer vor-
genommen werden oder es kann
das Verhalten bestimmter Schad-
stoffe durch gezielte Beprobun-
gen bestimmt werden.

THERESA als
Forschungsverbund

Wesentlich ist fur das For-
schungszentrum auch der Ver-
bundcharakter einer solchen Pi-
lotanlage, an der neben dem ITC
die Institute und Hauptabteilun-
gen IKET, IAl und HVT entschei-
dend beteiligt sind. PSA und HIT
waren die verantwortlichen Part-
ner fur Planung, Abwicklung und
Inbetriebnahme, doch werden die
wertvollen Beitrdge der beteilig-
ten Mitarbeiter dieser Einheiten
auch in der nun beginnenden Be-
triebsphase unerlasslich sein.

Bei den externen Kooperations-
partnern konzentriert sich die Zu-
sammenarbeit zundchst auf den
Anlagenlieferanten Lurgi, aber
auch mit Betreibern wie der HIM
und BASF sowie den Universita-
ten Karlsruhe, Heidelberg und
Stuttgart sind Projekte der Zu-
sammenarbeit in Vorbereitung.
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Experimentelle Untersuchungen und numerische
Simulation des Verbrennungsprozesses auf dem Rost

H. Hunsinger, K. Jay, ITC; B. Peters, IKET

Einleitung

Die Verbrennung von Hausmdll in
Rostfeuerungen ist ein seit mehr
als 100 Jahren angewandtes Ver-
fahren zur thermischen Abfallbe-
handlung [1]. Allein in Deutsch-
land sind heute tber 50 Anlagen
in Betrieb. In den letzten Jahren
wurden durch gesetzliche Vorga-
ben (17. BImSchV) die Emissi-
onsgrenzwerte  fur  Staube,
Schwermetalle und Schadgase
wie CO, org.C, HCI, SO,, HF und
NO, deutlich verscharft. Zusatz-
lich wurde fur polychlorierte Di-
benzo-p-dioxine und Dibenzofu-
rane (PCDD/F) ein Grenzwert
von 0,1ng TEQ/Nm? vorgeschrie-
ben (TEQ=Toxizitatsaquivalente).
Parallel dazu stiegen die Qua-
litatsanforderungen fur die Rost-
asche mit dem Ziel einer Verwer-
tung z. B. im StralBenbau.

Insbesondere die Abgasgrenz-
werte fir PCDD/F und NO, erfor-
dern bei alteren Anlagen eine Er-
ganzung der Rauchgasreinigung
durch adsorptiv und/oder kataly-
tisch wirkende Stufen. Dadurch
erhdéhen sich drastisch die Ko-
sten fur die thermische Abfallbe-
handlung. Bei neueren Anlagen
werden heute meist multifunktio-
nale Rauchgasreinigungsverfah-
ren installiert. So kénnen z. B.
durch Eindisung von Kalk/Koh-
lenstoffmischungen vor einem
Gewebefilter (Trockensorp-
tionverfahren) neben der Staub-
abscheidung auch die Absorption
von sauren Schadgasen und die
Adsorption von PCDD/F gleich-
zeitig in einem Apparat erfolgen.
Allerdings wird hierbei die Schad-
stoffproblematik in die aus dem
Filter ausgetragenen Reststoffe
verlagert.

Ein bisher nur wenig ausge-
schopftes Potential zur Kostenre-
duktion bei der Abfallverbrennung
liegt in der Optimierung des Ver-
brennungsprozesses. Falls es ge-
lingt, die Feuerung so zu steuern,
dass die Bildung von einzelnen
Schadstoffen deutlich minimiert
wird, kann der Aufwand fur die Ab-
gasreinigung reduziert und even-
tuell auf einzelne Abgasreini-
gungsstufen ganz verzichtet wer-
den. Insbesondere fur die Schad-
stoffe NO, [2], aber auch fur orga-
nische Schadstoffe wie PCDD/F
[6,13], deren Bildung durch die
Feuerfihrung beeinflusst wird,
bestehen gute Chancen einer
primarseitigen Minderung. Die
Reduzierung der NO,-Konzentra-
tion durch feuerungstechnische
Malinahmen ist derzeit Gegen-
stand eines HGF-Strategiefonds-
Forschungsvorhabens.

Vorraussetzung fur eine primar-
seitige Schadstoffminderung ist
die Kenntnis der Bildungsmecha-
nismen, deren Basis eine detail-
lierte Beschreibung des gesam-
ten Verbrennungsvorganges sein
muss. Allerdings sind bisher nur
wenige Daten aus Abbrandunter-
suchungen bekannt [3-5]. Insbe-
sondere sind systematische Pa-
rameterstudien derzeit nicht ver-
fugbar. Die im Forschungszen-
trum Karlsruhe betriebene halb-
technische Versuchsanlage TA-
MARA (Testanlage zur Mullver-
brennung, Abgasreinigung,
Rickstandsverwertung und Ab-
wasserbehandlung) bietet ideale
Voraussetzungen flr experimen-
telle Untersuchungen des Ver-
brennungsprozesses unter defi-
nierten Betriebszustanden. Von
besonderem Interesse sind die
Einfliisse von unterschiedlichen

Brennstoffqualitaten (Heizwerte,
stoffliche  Zusammensetzung,
Stiickigkeit) und die Wirkung von
Verbrennungsparametern  auf
den Prozess, wie z.B. Brennstoff-
massenstrom, Verbrennungsluft-
mengen und -verteilung, sowie
Transport des Brennstoffes auf
den Rost. Im Folgenden wird
Uber grundlegende Untersuchun-
gen an TAMARA berichtet.

Der Feuerraum von
TAMARA

TAMARA ist fur einen Milldurch-
satz von 150-300 kg/h und eine
maximale Warmeleistung von
ca. 0,5 MW ausgelegt. Der
Rauchgasvolumenstrom betrégt
max. 1000Nm%h. Die Feuer-
raumgeometrie kann durch Ein-
bau einer variablen Zwi-
schendecke als Gegen-, Mittel-
oder Gleichstromfeuerung ge-
staltet werden. Bei allen nachfol-
gend beschriebenen Experimen-
ten wird TAMARA als Mittel-
stromfeuerung betrieben. Der
Verbrennungsrost hat eine Ge-
samtlange von 3,2 m und eine
Breite von 0,8 m. Er ist axial in
vier einzelne gleich lange Zonen
unterteilt, die jeweils von defi-
nierten Primarluftmengen durch-
stromt werden. Die Verweilzeit
des Brennstoffbettes in den Ein-
zelzonen wird durch die individu-
ell einstellbaren Rostparameter
Hublange und -geschwindigkeit
geregelt. Zum Ausbrand der Ab-
gase kann zuséatzlich weitere
Verbrennungsluft tber drei ver-
schiedene Sekundarluftbalken
im Feuerraum bzw. im ersten
Strahlungszug zugefuhrt wer-
den.
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Messtechnik im
Feuerraum

Der Verbrennungsprozess lasst
sich in die zwei Teilschritte Fest-
stoffabbrand und Abgasausbrand
im Feuerraum untergliedern. Die
Trennungslinie zwischen beiden
Teilprozessen verlauft entlang der
Gutbettoberflache. Die Kenntnis
der lokalen Gaszusammenset-
zung und -temperatur und der lo-
kalen Abgasgeschwindigkeit ent-
lang der Rostlange ermoglicht die
Beschreibung der wichtigsten Re-
aktionen wie Trocknung und Koh-
lenstoffabbrand im  Festbett.
Gleichzeitig dienen diese Daten
als Eingangsparameter zur nume-
rischen Simulation des Abgasaus-
brandes. Die Uberpriifung der
Rechnungen erfolgt durch ent-
sprechende Messungen am Aus-
tritt des Feuerraumes im ersten
Strahlungszug.

Mit Hilfe von Thermoelementen
und speziell entwickelten Heil3-
gasbeprobungstechniken zur Ab-
gasanalyse kénnen alle wesentli-
chen Daten experimentell ermit-
telt werden.

Die Messungen werden wenige
Zentimeter oberhalb des Gutbet-
tes an funf Einzelpositionen
durchgefiihrt. Die Probenahme
erfolgt tber gekihlte Sonden mit
nachfolgender Flugstaubfiltration
und Kondensation der Rauchgas-
feuchte. Die Konzentrationen fol-
gender gasformiger Rauchgas-
spezies werden anschlieRend
mittels Online-Gasanalysatoren
gemessen: O,, CO,, CO, H,,
> org. C und CH,. Die Hauptkom-
ponente von Z org. C (s. Kapitel
6) ist Methan. Die Bestimmung
der Wasserkonzentration erfolgt
Uber die Kondensationsstufe und

Brennstoff IDU o =

: t\

Rauchgas ]:‘

_» Beprobung

2 Sekundarluft
el

Primérluft

,, Beprobung

[ Rostasche

Abb. 1: Feuerraum von TAMARA mit Beprobungsstellen.

die Messung von Kohlenstoffpar-
tikeln (Rul3) uber die Analyse des
abgeschiedenen Flugstaubes.

Offline-Analysen mittels GC/MS-
Kopplung (Gaschromatogra-
phie/Massenspektrometrie) von
Flugstaub-, Kondensat- und Gas-
proben ermdéglichen zusatzlich
die Identifikation und Quantifizie-

rung einer Vielzahl von priméren
organischen Verbrennungspro-
dukten. Uber die Bestimmung der
Schwermetallkonzentrationen in
den Filterproben mittels TRFA
(Totalreflexions-Rontgen-Fluo-
reszenz-Analyse) lasst sich zu-
satzlich die Mobilisierung einiger
Elemente wahrend des Abbrand-
prozesses beschreiben [10].
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Abb. 2: Beprobungstechnik im Feuerraum.
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Gegenstand zweier Versuchs-
kampagnen war die Untersu-
chung des Abbrandprozesses mit
verschiedenen Brennstoffmenils
unter konstanten Verbrennungs-
bedingungen. Die Brennstoffdo-
sierung wurde bei gleichen Rost-
parametern und konstanter Pri-
marluft so gewahlt, dass die Anla-
ge immer mit gleicher thermi-
scher Leistung betrieben wurde.
Die zugefuhrte Priméarluftmenge
erfolgte Uberstochiometrisch mit
einer Primarluftzahl A,;,=1,5. Die
Luftzahl A beschreibt das Verhalt-
nis von zugefihrter zu theore-
tisch bendétigter Mindestsauer-
stoffmenge fur eine vollstéandige
Oxidation von C zu CO, und H zu
H,O. Der Basisbrennstoff be-
stand aus zerkleinertem und ho-
mogenisiertem Hausmull ver-
mischt mit BRAM (Brennstoff aus
Mull) im Verhaltnis 75:25. Diese
Brennstoffmischung entspricht

hinsichtlich ihrer stofflichen Zu-
sammensetzung im Mittel einem
deutschen Hausmdull. Zu diesem
Brennstoffmix wurden teilweise
spezielle Abfallfraktionen wie
ASR (Autoschredder Rickstan-
de), E&E (Elektro- und Elektro-
nikschrott) und PVC (Polyvinyl-
chlorid) zudosiert. Als Vergleich
zu den Abfallbrennstoffen wurden
zusatzlich zwei Biobrennstoffe
(Holzhackschnitzel und Strohpel-
lets) verbrannt. Die Bandbreite
der Heizwerte dieser Brennstoffe
erstreckte sich zwischen 8 und
12 MJ/kg.

Trocknung und

Kohlenstoffabbrand im
Brennstoffbett

Anhand der Messdaten von den
Messstellen oberhalb des Brenn-
stoffbettes wurden die axialen
Konzentrationsprofile fur die pri-
maren Verbrennungsprodukte U-
ber der Bettlange berechnet.

Hausmiill
(zerkleinert und homogenisiert)

BRAM

(Brennstoff aus Miill)
M 2 - - l_-' r

Abb. 3: Abfallbrennstoffmischung (75% Hausmill + 25% BRAM).

Fur alle eingesetzten Brennstoffe
wurden ahnliche charakteristische
Konzentrationsprofile  ermittelt.
Unterschiede ergaben sich nur in
der Lage der Minima bzw. Maxima
und in der absoluten Konzentrati-
on der Verteilungen. Im nachfol-
genden Beispiel sind die Ergeb-
nisse des Experimentes mit dem
Basisbrennstoff Hausmull/BRAM
exemplarisch erlautert.

In Abb. 4 sind die Konzentrations-
profile der wichtigsten Gaskom-
ponenten (ber der Rostlange
dargestellt. Das Sauerstoffprofil
entlang des Rostes zeigt ein aus-
gepragtes Minimum im Bereich
der Rostzone 2. Die O,-Konzen-
tration geht an dieser Stelle ge-
gen Null. Gleichzeitig liegt hier
das Maximum der CO,-Konzen-
tration. An dieser Position findet
der hochste Kohlenstofftransfer
aus dem Brennstoffbett in das
Abgas statt. Der Sauerstoff der
zugefuhrten Primarluft wird an
dieser Stelle vollstandig aufge-
braucht und es kommt zu Pyro-
lyse- und Vergasungsreaktionen.
Dieser Sachverhalt wird durch
hohe Konzentrationen an Pro-
dukten unvollstandiger Verbren-
nung (CO, C H,, H, und Ruf3) do-
kumentiert. Der Ausbrand dieser
Verbindungen erfolgt anschlie-
Bend im Feuerraum. Das Sauer-
stoffprofil zeigt auBerdem, dass
die Luftverteilung in den einzel-
nen Luftzonen nicht optimiert ist.
Wahrend in der Hauptverbren-
nungszone O,-Mangel herrscht,
wird vor bzw. hinter dieser Zone
zuviel Priméarluft zugeflhrt.

Um die Messungen und die dar-
aus abgeleiteten Konzentrations-
profile zu Uberprifen, wurden
Stoff- und Energiebilanzen um
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die beiden Reaktionszonen Fest-
bett und Feuerraum berechnet.
Im Rahmen der Messgenauigkeit
konnten sowohl fur die Hauptele-
mente C, H und O als auch fir die
Energiestrome geschlossene Bi-
lanzen aufgestellt werden [10].

Anhand der vorliegenden Daten
lassen sich nun der Trocknungs-
prozess und der Kohlenstoffab-
brand des Brennstoffbettes tber
der Rostlange berechnen. Der
Kohlenstoffabbrand beschreibt
den Transfer von Kohlenstoff aus
den Brennstoff ins Abgas und be-
inhaltet alle kohlenstoffhaltigen
Spezies wie CO,, CO und C H,,.
Die Ergebnisse sind in Abb. 5
dargestellt.

Wie aus der Abbildung zu erse-
hen ist, Uberlagern sich beide
Prozesse stark. Die Trocknungs-
kurve ist im Vergleich zum Koh-
lenstoffabbrand geringfugig in
Richtung Brennstoffeintrag ver-
schoben. Das bedeutet, dass
Trocknung und nachfolgend der
Kohlenstoffabbrand von der Bett-
oberflache nach unten erfolgen
muissen. Diesen Sachverhalt
stellt man auch bei Vergleich der
axialen Temperaturprofile fest.
Wahrend die Temperaturen von
Rost und Gutbett (50mm ober-
halb des Rostes) in Rostzone 1
noch sehr niedrig sind, ist die
Gastemperatur oberhalb des Bet-
tes stark angestiegen. Diese Er-
gebnisse deuten insgesamt auf
eine geringe Vertikalvermischung
innerhalb des Brennstoffbettes.

Die Vermischung des Festbettes
wird hauptséchlich durch den
Rosttyp bestimmt. Bei dem an
TAMARA installierten Vorschub-
rost sollte eine Optimierung durch
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Abb. 5: Trocknung und Kohlenstoffabbrand im Brennstoffbett.
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Anderung der Rostparameter
(Frequenz und Hub der Roststa-
be) mdglich sein, so dass die
Hauptreaktionen Trocknung und
C-Abbrand den einzelnen Rost-
zonen besser zugeordnet werden
kénnen. Dadurch kann eine ge-
zieltere Zufuihrung von Primérluft
(0,) in die vier Rostzonen erfol-
gen.

Der Vergleich der einzelnen
Brennstoffe ergab, dass bei den
heizwertreichen Brennstoffen
(niedrige Feuchten) schon sehr
frih die Zindung des Festbettes
erfolgt und der Kohlenstoffab-
brand auf einem kleinen Teilbe-
reich des Rostes stattfindet. Im
Gegensatz dazu benétigen nied-
rigkalorische Brennstoffe deutlich
mehr Zeit zum Ausbrand und da-
mit einen wesentlich langeren
Rostweg. Brennstoffe mit hohen
Heizwerten fihren im Feuerraum
zu lokal sehr hohen Konzentratio-
nen an CO, Kohlenwasserstoffen
und Rul3.

Produkte

unvollstandiger
Verbrennung

Beim Verbrennungsprozess soll
ein moglichst vollstandiger Um-
satz der im Brennstoff enthalte-
nen Elemente Kohlenstoff und
Wasserstoff zu Kohlendioxid und
Wasser erfolgen. Wie im vorheri-
gen Abschnitt beschrieben, sind
in den Rauchgasen, die das
Brennstoffbett verlassen, sehr
hohe Konzentrationen von nicht
vollstandig oxidierten primaren
Verbrennungsprodukten vorhan-
den. Neben CO und Ruf ist vor
allem die Kenntnis tber Art und
Konzentrationen der organischen
Verbindungen, die sich hinter

dem Summenparameter X org. C
verbergen, von Interesse.

Die Offline-Analysen mittels
GC/MS-Kopplung zur Identifika-
tion und Quantifizierung der
priméar gebildeten Kohlenwasser-
stoffe aus den Probefraktionen
Flugasche, Kondensat und
Rauchgas ergeben eine sehr
groBe Anzahl einzelner Verbin-
dungen. Der Anteil der leicht
flichtigen Verbindungen betragt
mehr als 90%. Die Hauptkompo-
nente der Kohlenwasserstoffe ist
fur alle Brennstoffe Methan. Bei
Holz betragt der Methananteil ca.
65%, bei allen anderen Brenn-
stoffen ca. 45% der Gesamtkon-
zentration an X org. C. Die paral-
lel durchgefiihrten Online-Mes-
sungen mittels IR (Infrarotab-
sorption) ergeben eine sehr gute
Ubereinstimmung.

Neben Methan konnten Ethin (bis
12 g/Nm?®), Ethen (bis 12 g/Nm?®)
und Benzol (bis 15 g/Nm°®) als
weitere Hauptkomponenten iden-
tifiziert werden. Die Analysen der
Kondensat- und Feststoffproben
ergaben eine Reihe von polyzy-
klischen Aromaten. Die Haupt-
komponenten dieser Verbin-
dungsklasse sind Naphthalin (bis
1 g/Nm?®) und Phenanthren (bis
0,5 g/Nm®). Die angegebenen
Maximalkonzentrationen wurden
bei den Coverbrennungsexperi-
menten mit Elektro-/Elektronik-
schrott gefunden.

Signifikante Unterschiede in der
Spezieszusammensetzung der
organischen Hauptverbindungen
beim Einsatz der unterschied-
lichen Brennstoffe konnten nicht
nachgewiesen werden. Fir alle
untersuchten Brennstoffe (auch

die Biobrennstoffe) wurde eine
vergleichbare Produktverteilung
der oben erwahnten organischen
Hauptverbindungen festgestellt.
Unterschiede ergeben sich nur in
der absoluten Konzentration an
> org.C.

Viele der identifizierten organi-
schen Verbindungen, insbeson-
dere die aromatischen Kohlen-
wasserstoffe, sind toxisch. Ein ef-
fizienter Ausbrand der Abgase ist
daher zwingend notwendig.

Es ist seit langem bekannt, dass
fur die Bildung von polychlorier-
ten Dibenzo-p-Dioxinen und Di-
benzofuranen (PCDD/F) neben
den CI- und Cu-Konzentrationen
im Brennstoff die Gute des Ab-
gasausbrandes eine entschei-
dende Rolle spielt [6, 13]. Bei den
in der Abfallverbrennung maogli-
chen Bildungsreaktionen:

e Bildung aus partikularem
Kohlenstoff

e heterogene Gas/Feststoff-
reaktionen

e homogene Gasphasen-
reaktionen

sind immer Produkte unvollstéan-
diger Verbrennung beteiligt [7].

Beim wichtigsten Mechanismus,
der De-Novo-Synthese [6], er-
folgt die Bildung von PCDD/F
proportional dem Kohlenstoffge-
halt der Flugaschen bei Tempera-
turen oberhalb von 200°C. Insbe-
sondere feindisperse Kohlen-
stoffpartikel (Ru3) spielen eine
entscheidende Rolle [8]. Die Bil-
dung von Ruf3 erfolgt in komple-
xen Reaktionen aus kleineren or-
ganischen Vorlauferverbindun-
gen (z.B. Ethin, Ethen, Benzol
usw.) in der Flamme bei hohen
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Temperaturen und unter Sauer-
stoffmangel.

Um die Bildung von PCDD/F zu
minimieren, muss daher der Ver-
brennungsprozess so gefihrt
werden, dass die Bildung von
Kohlenwasserstoffen vermindert
bzw. gebildete Rul3partikel mog-
lichst vollstédndig im Feuerraum
oxidiert werden.

Numerische Simulation

des Gasausbrandes

Neben experimentellen Untersu-
chungen stellen Simulationspro-
gramme zur Berechnung der Ver-
brennungsprozesse in techni-
schen Anwendungen ein wertvol-
les Hilfsmittel dar. Mit diesen Me-
thoden kdnnen die zwei- oder
dreidimensionalen turbulenten
Verteilungen der Strdomung, Tem-
peratur und Konzentrationen in
einem Brennraum berechnet wer-
den. Dazu werden die Erhal-
tungsgleichungen fir Masse, Im-
puls und Energie auf einem Re-
chengitter diskretisiert, und das
daraus resultierende System von
linearen Gleichungen wird in der
Regel iterativ gelost.

Zur Berechnung des Gasphasen-
umsatzes in der Anlage TAMARA
wurde das kommerzielle Pro-
gramm FLUENT [9] eingesetzt.
Die gemessenen Daten der loka-
len Gaszusammensetzung, Ga-
stemperaturen und lokalen
Primarluftflisse Uber der Rostlan-
ge wurden &hnlich der Vorge-
hensweise von Nasserzahdeh [4]
und Dos Santos [3] als Eingangs-
parameter fur die Rechnung ver-
wendet. Die Ausbrandrechnun-
gen beinhalten die Umsetzung
von CO, CH,, H, und kohlen-

stoffhaltigen Partikeln (Ruf3) [11],
wobei die Bildung von Ruf3 im Be-
reich der Flammen vernachlés-
sigt wurde.

Die Ergebnisse der Rechnung
sind in Abb. 6a exemplarisch fur

das Konzentrationsfeld von CO
des Experiments mit dem Basis-
brennstoff MIUl/BRAM darge-
stellt. Der Ausbrand erfolgt bei
Uberstéchiometrischer Priméarluft-
menge (A,;»=1,5) mit dem Rest-
sauerstoff der Luftzonen vor bzw.
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nach der Hauptverbrennungs-
zone nahezu vollstandig inner-
halb der Feuerraums. Deshalb ist
eine Zugabe von Sekundarluft im
ersten Strahlungszug bei diesen
hohen Primarluftzahlen nicht er-
forderlich. Das Ausbrandverhal-
ten der Kohlenwasserstoffe und
des Wasserstoffs ahnelt dem CO-
Abbrand, da die turbulente Vermi-
schung der brennbaren Gase mit
dem Restsauerstoff aus benach-
barten Luftzonen die Ausbrand-
reaktionen im wesentlichen be-
stimmt.

Die Rauchgasverweilzeiten in-
nerhalb des Feuerraumes von
TAMARA liegen unter den be-
schriebenen Versuchsbedingun-
gen im Bereich von 3 bis 11 Se-
kunden. Diese Zeit ist fur eine
gute Vermischung der Rauchga-
se bis zum Eintritt in den ersten
Strahlungszug ausreichend, was

durch das berechnete Sauerstoff-
konzentrationsfeld im Feuerraum
belegt wird (Abb. 6b).

Das Temperaturfeld innerhalb
des Feuerraumes (Abb. 6c) zeigt
ein ausgepragtes Maximum im
Bereich des Ausbrandes von CO
und der Kohlenwasserstoffe. Die
maximalen Temperaturen betra-
gen bis zu 1230°C. Unter diesen
Bedingungen sollten auch ther-
misch stabile organische Verbin-
dungen weitestgehend zerstort
werden. Hierzu sind allerdings
detailliertere  Untersuchungen
notwendig.

Der Vergleich von CO- und O,-
Konzentrationen und von Abgas-
temperaturen aus den Simula-
tionsrechnungen mit den experi-
mentellen Daten am Feuerraum-
austritt ergeben gute Uberein-
stimmungen.

Ausblick

Die vorgestellte Arbeit zeigt, dass
durch Kombination von experi-
mentellen Untersuchungen mit
numerischen Simulationsrech-
nungen der Verbrennungspro-
zess detailliert untersucht werden
kann. Zukunftig sollen Modell-
rechnungen zum Ausbrand des
Festbettes auf dem Rost [12] die
vorgestellten Arbeiten ergénzen.
Hinsichtlich der Minderung von
organischen Schadstoffen wie
PCDD/F wurden inzwischen Me-
thoden zur experimentellen Be-
stimmung von halogenierten or-
ganischen Verbindungen in Hoch-
temperaturzonen entwickelt. Da-
mit ist die Basis fur zukiinftige Pa-
rameterstudien an der TAMARA-
Anlage zur Optimierung des Ver-
brennungsprozesses mit dem
Ziel einer primérseitigen Schad-
stoffminderung vorhanden.
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Modellierung der Festbettverbrennung

B. Peters, L. Krebs, E. Schrdder, H.-H. Frey, IKET

Einleitung

Verbrennungsvorgange im Fest-
bett wurden bereits vor ca. 70
Jahren fur den Brennstoff Kohle
wissenschaftlich untersucht. [1].
Die dabei entwickelten Modellvor-
stellungen wurden aber weder
weitergefihrt noch vertieft. Das
lag zum einen daran, dass fur ein
derartig hochkomplexes Problem
mit den damals allein mdglichen
analytischen  Ldsungsverfahren
eine befriedigende Approximation
kaum zu erreichen war, zum an-
deren aber auch daran, dass der
Einsatz von Kohlestaubfeuerun-
gen sowie von flussigen und gas-
férmigen Brennstoffen zur Ener-
gieerzeugung sich seit 1950 im-
mer mehr durchsetzte. Dadurch
wurde die Notwendigkeit fur eine
Modellierung der Festbettver-
brennung immer geringer. Den-
noch gibt es auch heute noch An-
wendungen fir die Festbettver-
brennung. Hierzu gehéren vor al-
lem die Haus- und Sondermdill-
verbrennung auf Rosten und in
Drehrohren. Durch diese Anwen-
dungen wurde der fur Anla-
genauslegung und Betriebsopti-
mierung ungeniigende Kenntnis-
stand offenbar. Dies fuhrte neben
neueren experimentellen Unter-
suchungen auch zur Beschrei-
bung der Prozesse durch mathe-
matische Modelle. Gegenliber der
Kohlefeuerung kommt bei der
thermischen Abfallbehandlung er-
schwerend hinzu, dass Zusam-
mensetzung und Homogenitat
des Brennstoffs stark schwanken.

Der fur Modellbeschreibungen
des Verbrennungsablaufs zu ge-
ringe Kenntnisstand und die nur
sparlichen Instrumentierungs-
moglichkeiten im heiRen Bereich

haben eine zumindest teilweise
unzureichende Steuerung und
Regelung von Mullverbrennungs-
anlagen zur Folge. Die gesetzli-
chen Regelungen kénnen dann
nur durch zuséatzliche Sekundar-
maflnahmen eingehalten wer-
den. Beispielsweise kommen zur
Schadstoffriickhaltung beim
Rauchgas Waéscher, Katalysato-
ren und Filter in Betracht und fir
nicht ausreichend ausgebrannte
Schlacke kann ggf. ein nachtréag-
liches Aufschmelzen notwendig
werden. Die erforderlichen Appa-
rate zur Nachbehandlung der
Verbrennungsprodukte nehmen
einen betréchtlichen Teil der Ge-
samtanlage ein und verursachen
somit hohe Investitions- und Be-
triebskosten.

Demgegeniber wird der Méglich-
keit der priméaren Schadstoffmin-
derung im Kernstiick der Anlage,
dem Brennraum, bisher kaum
Aufmerksamkeit geschenkt. Ge-
rade hier liegt jedoch der Schlis-
sel zur Verbesserung der Prozes-
sfuhrung und damit zur Reduzie-
rung der Kosten. Ein bereits im
Festbett besser kontrollierbarer
Verbrennungsvorgang, kann den
Erfordernissen entsprechend ein-
gestellt werden. Damit entfallen
SekundarmalRnahmen zwar nicht
vollstandig, kénnen aber signifi-
kant reduziert werden [2] . Dieses
vorhandene Potenzial zur Opti-
mierung der Verbrennung ist vor
dem Hintergrund des gestiege-
nen Umweltbewusstseins und
verscharfter Umweltschutzaufla-
gen zu sehen, die die Ausfiihrung
von technischen Verbrennungs-
anlagen in immer starkerem
Male vorschreiben [3].

In diesem Artikel werden Vorge-
hensweise und Anséatze zur Mo-
dellbildung fur die Festbettver-
brennung vorgestellt. Die zu-
gehdrigen  thermodynamischen
und stromungsmechanischen
Vorgange sind beziglich der Be-
schreibung der Freisetzung ther-
mischer Energie wahrend des
Verbrennungsvorgangs in hohem
MalRe komplex. lhre Bearbeitung
stellt innerhalb der Verbren-
nungstechnik eine herausfor-
dernde Aufgabe dar. Mit den ab-
zuleitenden  Themenstellungen
befasst sich das Institut fur Kern-
und Energietechnik (IKET) des
Forschungszentrums Karlsruhe
sowohl theoretisch [4] als auch
experimentell [5]. Dies erfolgt seit
1999 in dem HGF-Strategie-
fondsvorhaben ~Primarseitige
Stickoxidminderung“. Das Ziel
dieser Arbeiten ist es, durch eine
optimierte Verbrennungsfuhrung
in Mullverbrennungsanlagen die
Emission von Stickoxiden unter
der gesetzlich zuléssigen Norm
zu halten, ohne eine sekundar-
seitige Entstickungsanlage vor-
sehen zu mussen.

Im folgenden wird Gber die am
IKET und im Teilprojekt 3 des
HGF-Vorhabens »-Numerische
Feuerraumsimulierung®  bereits
durchgefiihrten Arbeiten berichtet.

Vorgehensweise

In den vergangenen Jahren wur-
den auf dem Gebiet der Modellie-
rung homogener Gasverbren-
nung grol3e Fortschritte erzielt.
Arbeiten zur Modellierung der he-
terogenen Feststoffverbrennung
lassen jedoch noch einen grof3en
Klarungsbedarf erkennen. Zu Be-

NACHRICHTEN - Forschungszentrum Karlsruhe Jahrg. 32 3/2000 S. 139-147

139



ginn der Problemanalyse werden
die in der Literatur identifizierten
und beschriebenen relevanten
physikalischen und chemischen
Mechanismen behandelt, danach
erfolgt die Erarbeitung erforderli-
cher Ergénzungen. Aus der Be-
trachtung des Gesamtprozesses
wird dann ein Modellkonzept ab-
geleitet, dessen Hauptbestand-
teile aus der Beschreibung der
Partikelumsetzung beim Verbren-
nungsvorgang, der Festbettbe-
wegung, der Berechnung der
Verbrennungsvorgange im Gas-
raum sowie deren Einzel- und
Gesamtvalidierung besteht.

Gesamtprozess

Wegen der Vielfalt der in einem
Festbett gleichzeitig ablaufenden
Prozesse, werden in einem ersten
Ansatz fur die Modellbildung nur
die fr den Gesamtprozess signi-
fikanten Zustandsgrof3en bertick-
sichtigt. Dazu gehéren sowohl die
die Energiebilanz bestimmenden
GrofRen wie Temperatur- und Ge-
schwindigkeitsfeld im Festbett
und im Brennraum als auch die
Konzentrationen der fur die Ver-
brennung wesentlichen Spezies.
Sie alle steuern die Energiefrei-
setzung im Brennraum. Die lokal
unterschiedlichen Temperaturen
stellen die treibende Kraft fur die
chemische  Umsetzung  dar,
wahrend das Stromungsfeld die
Verteilung und Verweilzeit der ein-
zelnen Komponenten bestimmt.
Die Kenntnis von Temperatur-
und Geschwindigkeitsverteilung
im Brennraum und im Festbett bil-
det eine tragfahige Basis, um in
einem darauf aufbauenden Schritt
Entstehung und Zerstérung von
Schadstoffen im Feuerraum ge-
zielt zu untersuchen.

Die programmtechnische Reali-
sierung wird mit dem im IKET in
Entwicklung befindlichen Soft-
ware-Paket TOSCA (Tools of Ob-
ject-Oriented Software for Conti-
nuum-Mechanics  Applications)
ausgefihrt. Die objekt-orientierte
Rechentechnik eignet sich hierfur
hervorragend, da jedes Teilsy-
stem als eigenstandiges Modell
innerhalb der Klassenhierarchie
entwickelt und getestet werden
kann. Die Koppelung zwischen
den einzelnen Modellen wird
durch eine geeignete Schnittstel-
le hergestellt. Diese Vorgehens-
weise hat zusétzlich den Vorteil,
dass sich der Entwicklungspro-
zess nicht andauernd auf das Ge-
samtsystem konzentrieren muss
und damit auch effizienter inner-
halb einer Arbeitsgruppe aufge-
teilt werden kann.

Eine phanomenologische Be-
schreibung des Gesamtprozes-
ses ist in Abb. 1 gegeben. Der
Feuerraum ist in das Festbett und
den dariiber liegenden Gasraum
unterteilt. In den Teilbereichen fin-
den unterschiedliche Verbren-
nungsvorgange statt. Die Ver-
brennung im Gasraum wird durch
die Gasfreisetzung im Festbett
gespeist.

In der Regel bleibt der Brennstoff
vor der Beschickung fur Drehroh-
re und Rostfeuerungen unbehan-
delt. Er kann jedoch bei Bedarf
homogenisiert, getrocknet oder
zerkleinert werden. Zur Verbren-
nung wird das Festbett haufig
Uberstbchiometrisch mit Verbren-
nungsluft versorgt und in Abh&n-
gigkeit vom Temperaturniveau
wird in verschiedene Bettzonen
unterschieden, wobei die Uber-
gange zwischen den einzelnen
Zonen flielend sind.

In der ersten Zone nach dem Ein-
tritt wird der Brennstoff bei etwa
100 °C unter der Wirkung von
Strahlungswérme aus dem Feu-
erraum oder durch vorgewarmte
Verbrennungsluft getrocknet. Die
im Brennstoff gebundene Feuch-
te wird verdampft und mit den
Rauchgasen als sogenannte
Trocknungsbriide abgefiuhrt. Da-
bei ist darauf zu achten, dass die
Bruden eine Zone heilRer Tempe-
ratur durchlaufen, um Geruchs-
freiheit und Sterilitdt zu gewahr-
leisten [6].

Bei hoheren Temperaturen zwi-
schen 250 °C und 600 °C treten
unter  weiterer Warmezufuhr
Schwelgase aus. Zusétzlich tre-
ten im Brennstoff unter Sauer-
stoffabschluss oder bei stark un-
terstdchiometrischer  Mischung
Zersetzungsreaktionen auf. Die
entstehenden gasformigen Pro-
dukte werden als Schwelgase
ausgetrieben. Sie ziinden bei ca.
500 °C und verbrennen innerhalb
der Gasphase Uber dem Festbett.

In der dritten Zone findet die Ver-
gasung und der Abbrand des ver-
kokten Materials im Temperatur-
bereich bis zu 1100 °C bei hohem
Luftiiberschuss und stark beweg-
tem Festbett statt. Daran schlief3t
sich die Ausbrandzone des Koh-
lenstoffs in der Asche an.

Unter den genannten Teilprozes-
sen beanspruchen der Trock-
nungs- und Entgasungsvorgang
fast die Halfte der zur Verfiigung
stehenden Ofenlange. Die in die-
sen Zonen freigesetzten fluchti-
gen Komponenten missen aus-
reichend mit der Verbrennungs-
luft vermischt werden, um Stréh-
nenbildung und unvollstandige
Verbrennung zu vermeiden [7].
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Eine AusschnittsvergroRerung in
der Bildmitte von Abb. 1 zeigt,
dass das Volumen des Festbetts
aus dem festen Brennstoff und
dem Luckenraum, der die Ver-
brennungsluft mit den Brennga-
sen enthalt, besteht. Feste und
gasférmige Bestandteile in dem
betrachteten Volumen sind durch
Warme- und Stofftransport mit-
einander gekoppelt. Wahrend in
der Trocknungszone Warme
hauptsachlich vom Gas auf den
Feststoff Ubertragen wird, wird in
den dbrigen Zonen Warme vom
heiRen Brennstoff in die Gaspha-
se im Liickenraum abgefihrt. Die
Produkte der Trocknungs- und
Entgasungsphase werden ihrer-
seits in den Liuckenraum des
Festbetts freigesetzt und an-
schlie3end mit der Verbrennungs-
luft abtransportiert und Uber dem
Festbett verbrannt. Dadurch be-
findet sich der feste Brennstoff in
einer sehr sauerstoffarmen bis
sauerstofffreien Atmosphare. So-
bald die Entgasungsphase und
damit die Gasverbrennung zum
Erliegen kommt, hat der Luftsau-
erstoff Zugang zur Brennstoff-
oberflache. Dies leitet den Pro-
zess der Vergasung ein. Dieser
Prozess kann, wie im unteren
Teilbild gezeigt, in verschiedene
geschwindigkeitsbestimmende
Teilschritte zerlegt werden.

Luftsauerstoff gelangt durch die
Grenzschicht an die Brennstoff-
oberflache, die mit Poren durch-
setzt ist. AnschlieRend dringen
Sauerstoffmolekile durch die Po-
renstruktur in das Innere des Fest-
stoffs ein. Dabei spielt der konvek-
tive Transport eine zu vernachlas-
sigende Rolle. Durch Wechselwir-
kung zwischen den Gasmolekulen
und innerer Porenoberflache wird

Oxidation
Poren

Liickenraum mit
Verbrennungsluft und
Zersetzungsprodukten

Partikeloberfliche

Zersetzungsprodukte

Liickenraum

Feststoffpartikel

Abb. 1: Prinzipieller Aufbau einer Mullverbrennungsanlage mit
Gasraum, Festbett und Rost (oberes Bild), Detailaufbau des Fest-
bettes mit Lickenraum und Feststoffpartikel (mittleres Bild), che-
mische Umsetzung an der Partikeloberflache (unteres Bild).

Sauerstoff adsorbiert und kann mit
dem Brennstoff reagieren.

Die auf der Oberflache gebunde-
nen Reaktionsprodukte mussen
zunachst desorbieren. Sie diffun-
dieren durch den Porenraum und
aus der auReren Grenzschicht in
den Gasraum. Die Geschwindig-
keit des Gesamtprozesses wird

dabei durch die Geschwindigkeit
des langsamsten Teilprozesses
bestimmt.

Diese Betrachtungen zeigen, dass
sich die Langenskalen des thermi-
schen Zersetzungsprozesses vom
Porendurchmesser im Bereich von
Mikrometern bis zu den globalen
Langen des Brennraums im Be-
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reich von Metern erstrecken. Auf
diesen Skalen sind alle Vorgange
prozessbestimmend und miteinan-
der gekoppelt, so dass sich Ande-
rungen innerhalb eines Teilprozes-
ses auf das Verhalten des Ge-
samtprozesses auswirken. Dieser
Sachverhalt bedingt die Schwierig-
keiten bei der mathematisch-phy-
sikalischen Modellbildung, die den
gesamten Bereich der Langenska-
len zu berticksichtigen hat. Haufig
werden deshalb Prozesse auf den
kleinsten Langenskalen durch In-
tegralmodelle approximiert, und
die Ergebnisse werden in die
groBeren  Skalen eingebettet.
Uberlagert sind den reaktiv diffusi-
ven Vorgangen im Festbett die Be-
wegung und Vermischung der
Brennstoffteilchen, die im Drehrohr
durch die Rotation und bei Rost-
feuerungsanlagen durch die Kine-
matik der Rostelemente bestimmt
wird.

Modellkonzept

Um schon wahrend der Ausle-
gung einer Anlage Aussagen
Uber Betriebsverhalten, sicher-
heitstechnische Fragen oder
Schadstoffausstof? machen zu
kénnen oder auch wahrend des
Betriebs die Wirkung von Ande-
rungen abschéatzen zu konnen,
muss ein moglichst genaues Mo-
dell des o0.g. Gesamtprozesses
erstellt werden. Nach Abb. 2 wird
das Gesamtsystem in Teilsyste-
me zerlegt, fir die jeweils ein Mo-
dell gestellt wird. Zusammen mit
der Wechselwirkung zwischen
den Teilmodellen wird das Ge-
samtsystem beschrieben.

Aufgrund der Existenz von zwei
typischen Aggregatzusténden
bietet sich eine erste Unterteilung
des Systems in Festbett- und
Gasverbrennung an. Letztere fin-

Abb. 2: Schematische Darstellung von Feuerraum und Kessel einer Haus-
mullverbrennungsanlage (Bild rechts); Teilprozesse Festbett- und Gasver-
brennung (Bild links oben); Partikelbewegung in einem Drehrohr (Bild links

unten); Verlauf des Partikelabbrands (Bild Mitte unten).

det hauptséachlich in einer turbu-
lenten reaktiven Strémung statt.

Demgegeniiber wird die Festbett-
verbrennung durch den Umsatz
des Brennstoffs in Abhangigkeit
von Luftzufuhr und Strahlung so-
wie durch die Partikelbewegung
des Feststoffes charakterisiert.
Im Unterschied zu der kontinu-
umsmechanischen Betrachtung
fur das Festbett ist in dieser Ar-
beit angenommen, dass sich das
Festbett aus einer endlichen Zahl
von Einzelpartikeln verschiede-
ner GréRRe und stofflicher Zusam-
mensetzung aufbaut. Die bereits
vorliegenden Ergebnisse aus Un-
tersuchungen am Einzelpartikel
kénnen so fur jedes Partikel an-
gewendet werden und erlauben
somit eine genauere Beschrei-
bung der festbettspezifischen
Umsetzungsvorgange. Folglich
kann das numerische Modell den
Gesamtprozess des Festbetts als
die Summe der Einzelprozesse
von Partikeln nachbilden. Erganzt
wird diese Methode durch ein
Partikelbewegungsmodell, das
die Bewegung des Festbetts und
die Vermischung der Einzelparti-
kel im Drehrohr oder auf dem
Rost beschreibt. Aus der Berech-
nung der Bewegungsbahn eines
jeden Einzelpartikels lasst sich
dann der Transport des Festbetts
integral ermitteln.

Dieser Ansatz hat den Vorteil,
dass zunéachst einmal durch die
partikelaufgel6ste Betrachtungs-
weise keine Informationen Uber
die Zusammensetzung des Fest-
betts verloren gehen. Jedes Par-
tikel ist durch GrolRe und spezifi-
sche Stoffeigenschaften charak-
terisiert, was eine genaue Be-
schreibung der Partikelprozesse
fur jedes Partikel im Festbett von

142



der Trocknung Uber die Pyrolyse
bis zur Verbrennung zulasst.

Mit diesem Ansatz kann die ther-
mische Belastung von Rosten
oder Drehrohren fur verschiede-
ne Brennstoffzusammensetzun-
gen untersucht werden. Derartige
Schwankungen sind beispiels-
weise in der Miillverbrennung re-
gional oder jahreszeitlich bedingt.
Eine thermische Uberlastung der
Anlage lasst sich vermeiden,
wenn nur Brennstoffmischungen
mit einem zuvor berechneten ma-
ximal zuldssigen Brennwert ein-
gesetzt werden. Ebenso kann fir
bestehende Anlagen Uber den
Grad der Vorbehandlung, wie bei-
spielsweise Schreddern oder Mi-
schen, der am Ende des Rostes
vorgeschriebene Ausbrandgrad
eingestellt werden oder auch fur
einen vorgegebenen Brennstoff
die minimale Rost- oder Dreh-
rohrlange einer Neuanlage be-
stimmt werden.

AulRerdem kdnnen die Wege von
Brennstoffpartikeln  durch den
Brennraum mit der Temperatur
und der Zusammensetzung des
die Partikel umgebenden Gases
berechnet werden. Dieses er-
laubt die Modellierung der Reakti-
onskinetik speziell interessieren-
der Schadstoffe. Eine solche Vor-
gehensweise sollte es ermdgli-
chen, Zusammenhange zwi-
schen Verweilzeit, Temperatur
und Gaszusammensetzung her-
zustellen und Ursachen dafir an-
zugeben, warum ein Schadstoff
nicht zu unbedenklichen Stoffen
thermisch zersetzt wird. Ein inter-
essantes erstes Beispiel stellt in
diesem Zusammenhang die Ver-
ringerung der NOx-Bildung dar.

Partikelumsetzung

Wie bereits erlautert, wird das
Festbett als eine Schittung von
Einzelpartikeln betrachtet, die
durch ihre Anordnung den
Lickenraum im Festbett bilden.
Durch den Luckenraum stromt
die Verbrennungsluft, die Uber
Warme- und Stoffaustausch eine
Kopplung zu den einzelnen Parti-
keln herstellt. Die Einzelpartikel
unterscheiden sich in der Regel
durch Form, Gr6R3e und Material-
eigenschaften. Im Hinblick auf die
thermischen Umsetzungsprozes-
se im Festbett durchlaufen die
Partikel einen oder mehrere der
folgenden Prozesse: Aufheizung,
Trocknung, Pyrolyse, Vergasung
und heterogene Verbrennung.
Diese Prozesse werden durch ein
PartikelImodell basierend auf den
Erhaltungsgleichungen fiir Masse
und Energie beschrieben. In er-
sten Rechnungen wurde das Mo-
dell auf den schon komplexen
Brennstoff Holz angewendet, wo-
bei die thermische Umsetzung
von Holz bereits alle 0. g. Prozes-
se umfasst. Die folgende Abb. 3
zeigt als Ergebnis dieser Rech-
nung die Masseabnahme eines

kugelférmigen Holzpartikels (40
mm Durchmesser) aufgrund von
Trocknung, Pyrolyse und hetero-
gener Verbrennung.

Durch Warmetransport aus der
Verbrennungsluft heizt sich das
Holzpartikel zunéchst auf, wo-
durch im Holz gebundenes Was-
ser verdunstet. Nachdem der
Trocknungsvorgang abgeschlos-
sen ist, steigen die Temperaturen
weiter, so dass aufgrund von Py-
rolyse Zersetzungsprozesse in-
nerhalb des Holzpartikels stattfin-
den. Die Zersetzungsprodukte
bestehen aus einer gasformigen
Phase mit Kohlenmonoxid und
Kohlendioxid und aus einer fes-
ten Phase mit Koks als Hauptbe-
standteil. Wahrend des Pyrolyse-
vorgangs bis zu einem Zeitpunkt
von ca. 500 s nehmen die Pro-
dukte der gasférmigen Stoffe und
des Koks zu. Gegen Ende der
Pyrolyse setzt bereits am auf3e-
ren Rand des Partikels die hete-
rogene Verbrennung ein, die den
gebildeten Koks in Kohlenmono-
xid umsetzt. Damit nimmt die
Masse des Holzes weiterhin ab,
allerdings mit merklich kleineren
Raten als wahrend des Trock-

1
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Eg 0.6
=
= 041
0.2 1,
3
0+ : : —
0 500 1000 1500
Zeit [s]

Abb. 3: Masseverlust bei der thermischen Holzumsetzung.
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nungsvorganges und der Pyroly-
se. Dieses Verhalten stimmt gut
mit experimentellen Erfahrungen
Uberein, die zeigen, dass die mei-
ste Zeit und damit der Uberwie-
gende Teil der Rostlange fur die
Verbrennung der aus Pyrolyse
und Trocknung des Holzes ent-
standenen koksartigen Produkte
bendtigt wird.

25

Abb. 4: Partikelbewegung und Kraftvertei-
lung [N] im Drehrohr.
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Abb. 5: Temperaturverteilung [K] im Feuer-
raum der TAMARA.

Festbettbewegung

Zusatzlich zu den Teilmodellen fir
die thermischen Umsetzungspro-
zesse erfordert das Gesamtmodell
eine Beschreibung der Festbettbe-
wegung. Das Festbett wird auf
dem Rost durch Vorschub/Ruick-
schub oder im Drehrohr durch Ro-
tation beférdert. Durch diese Be-
wegung werden die Partikel eines
Festbetts durch den Feuerraum
transportiert. Zur numerischen Be-
schreibung der Festbettbewegung
besteht das Bett wiederum aus ei-
ner endlichen Anzahl von Einzel-
partikeln, die gegenseitig Krafte
aufeinander ausiiben. Unter An-
wendung des zweiten Newton-
schen Gesetzes kann die Summe
der Krafte auf ein Partikel be-
stimmt werden und daraus die
Bahn des Partikels innerhalb des
Feuerraums berechnet werden.
Basierend auf dieser Modellvor-
stellung wurde die Bewegung ei-
nes Festbettes bestehend aus ei-
ner Anzahl von nicht kugelférmi-
gen Partikeln in einem Drehrohr si-
muliert. Die Verteilung der Partikel
im Drehrohr zu einem bestimmten
Zeitpunkt wahrend der Rotations-
bewegung ist in Abb. 4 dargestellt.

Die Farbskala, mit der die Partikel
eingefarbt sind, reprasentiert die
GrolRe der auf die Partikel wirken-
den Kréafte. Deutlich erkennt man
in der Abbildung die heterogene
Verteilung der Partikelkrafte, die
sogar bei benachbarten Partikeln
groRBe Unterschiede aufweisen
kdnnen. Die Kréafteverteilungen bil-
den u. U. brickenahnliche Gebil-
de, die aus mehreren Partikeln be-
stehen. Diese tragen entschei-
dend zum Bewegungsverhalten
des Festbettes bei.

Gasraum

Die physikalisch-chemischen Ei-
genschaften einer reaktiven, tur-
bulenten Strémung lassen sich
mit Hilfe von Differentialgleichun-
gen mathematisch beschreiben.
Es handelt sich hierbei um die
Transportgleichung fur Energie,
Impuls und Masse. In diesen
Gleichungen setzt sich die zeitli-
che Anderung einer beliebigen
Zustandsgrof3e aus dem konvek-
tiven und diffusiven Nettotrans-
port sowie den Quellen und Sen-
ken zusammen. Da die energeti-
sche Umsetzung des Brennstoffs
als Quellterm in die Transport-
gleichungen eingebunden ist, be-
dingen sich die charakteristi-
schen Parameter Stromung,
Temperatur und Konzentration in
technischen Flammen gegensei-

tig.

Zur Berechnung der Umset-
zungsprozesse im Feuerraum
der TAMARA wurde das kommer-
zielle Programm FLUENT einge-
setzt. Die Abb. 5 zeigt die Tempe-
raturverteilung im Feuerraum der
TAMARA unter realen Bedingun-
gen, wobei zunachst vorgegebe-
ne Stoffstrome aus dem Festbett
als Massenstrome in den Brenn-
raum zugrunde gelegt wurden.
Die hochsten Temperaturen mit
ca. 1800 K treten im Bereich des
Zentrums des Verbrennungsrau-
mes auf. Links und rechts der
Hauptumsatzzone wird Kaltluft
von weniger als 400 K mit den
warmen Verbrennungsgasen ge-
mischt. Dieser Mischungspro-
zess setzt sich bis zum Ausgang
aus dem Brennraum fort, so dass
dort im Mittel Temperaturen von
1300 K herrschen, lokal unter-
schiedlich aber Werte zwischen

144



1170 K und 1350 K auftreten kon-
nen. Dies stimmt mit ebenfalls lo-
kal gemessenen Temperaturen
um 1200 K uberein.

Fir die im Forschungszentrum
neu installierte Anlage THERESA
ist in der folgenden Abb. 6 das
Stromungsverhalten der Nach-
brennkammer durch den Verlauf
mehrerer Bahnen von verschie-
denen massenlosen Partikeln
dargestellt.

Durch die geometrische Anord-
nung des Nachbrennkammerein-
tritts konnen Partikel bzw. Stro-
mungen sowohl in den unteren
Teilbereich als auch direkt in den
oberen Bereich der Nachbrenn-
kammer gelangen. Dies bedeutet
zusatzliche Rezirkulationszonen
und damit unterschiedliches Ver-
weilzeitverhalten fiir den Rauch-
gasstrom sowie fur die in ihm
transportierten Partikel. Aufgrund
der unterschiedlichen Verweilzei-
ten wird eine einheitliche Be-
schreibung des Konvertierungs-
verhaltens, insbesondere der
Schadstoffkinetik, erschwert.
Auch wirken sich MalRnhahmen
zur Beeinflussung der thermi-
schen Umsetzung und der
Schadstoffemissionen verschie-
den aus.

Validierung

Von grofRer Bedeutung fir die
Modellierung des Gesamtprozes-
ses ist die Kenntnis der lokalen
und zeitlichen Gasfreisetzungsra-
te aus dem Festbett als Funktion
von Temperatur und Aufheizrate.
Es wird angenommen, dass die
Gasfreisetzung aus den Fest-
stoffpartikeln in erster Néherung
als Pyrolysevorgang betrachtet
werden kann, dem festbettab-
warts der Partikelabbrand Uberla-
gert ist. Fir diesen wird ange-
nommen, dass die hierdurch be-
dingte Anderung der Gaszusam-
mensetzung im Gasraum linear
superponiert werden kann. Da
Mull ein auf3erordentlich hetero-
gener Brennstoff ist, ist es fur ver-
gleichende Untersuchungen not-
wendig, dessen wichtige Eigen-
schaften konstant zu halten. Aus
einer reprasentativen Hausmilla-
nalyse (Bundesdeutsche Haus-
mullanalyse 1985) geht hervor,
dass Hausmill mit geringen Ab-
weichungen die in Tabelle 1 an-
gegebene  Zusammensetzung

aufweist. Das C/H-Gewichtsver-
haltnis betragt etwa 7,7 und der
mittlere Heizwert liegt bei 8500
kJ/kg. Daher wurde ein Referenz-
brennstoff mit der ebenfalls in Ta-
belle 1 angegebenen Normzu-
sammensetzung definiert, des-
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3.50 400
3.00 &40 \
2.50 €400 '
| 2.00e400
1.50 400
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e+ X
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Abb. 6: Partikelbahnen in der Nachbrenn-

kammer von THERESA.

sen Abmessungen im Vergleich
zur Stickigkeit des Hausmllls je-
doch herunterskaliert sind.

Fur diesen Referenzbrennstoff
wird in der Pyrolyseanlage PANT-
HA (Pyrolyse-ANlage zur THer-
mischen Abfallbehandlung) die
Gasfreisetzung als Funktion von
maximaler  Pyrolysetemperatur
und Aufheizrate bestimmt. Abb. 7
zeigt ein Prinzipbild der Laboran-
lage, die zur Pyrolyse von 3 kg
Festbrennstoff ausgelegt ist.

Anteil Hausmullanalyse Referenzbrennstoff

34,5 % Biomasse Holzwiirfel (Kantenlange 10mm, Buche, trocken)

5,5% Kunststoff Polypropylen (kugelférmig, 10mm Durchmesser)

30 % Wasser Wasser

30% Inertmaterial Blahschiefergranulat (8-10mm Langenskala)
Tab. 1
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Abb. 7: PANTHA.
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Abb. 8: Warmelbergang im Festbett.

Sie besteht aus einem von aul3en
beheizbaren Behélter und einem
inneren Korb, in den das von ei-
nem inerten Heizgasstrom durch-
stromte Pyrolysegut eingebracht
wird. Die Temperatur im Festbett
wird mit Thermoelementen konti-
nuierlich gemessen, der Ge-
wichtsverlust des Pyrolyseguts
durch Wagung in vorgegebenen
Zeitabstdnden bestimmt. Die
Speziesmessungen werden au-
Rerhalb der Anlage im Pyrolyse-
gasstrom durchgefuhrt.

Auf einfache Weise kann mit die-
ser Anlage durch Abweichung
von der Normzusammensetzung
des Referenzbrennstoffs auch
der Einfluss eines gréReren oder
kleineren Anteils an Wasser oder
organischer Substanz untersucht
und bestimmt werden. Selbst flr
Hausmullfraktionen koénnen die
charakteristischen  Abweichun-
gen vom Referenzbrennstoff fest-
gestellt werden.

Zunachst wurden grundlegende
Experimente zur Bestimmung
des Warmeubergangs in einem
Festbett durchgefiihrt. Ergebnis-
se hierzu sind in der folgenden
Abb. 8 dargestellt.

Aufgetragen ist die Nusselt-Zahl
als Funktion der Reynolds-Zahl
fur Schittungen aus Blahschiefer
und Holzwirfel. Zum Vergleich
mit den Messergebnissen ist die
empirische  Korrelation  von
Achenbach [8] eingezeichnet. Die
Streuung der Messwerte ist ne-
ben Messungenauigkeiten auf
unzureichende Stoffdaten, Ab-
schatzungsfehler bei der Bestim-
mung der Partikeloberflache und
ungleichméaRige Strémungsver-
haltnisse im betrachteten Rey-
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nolds-Zahlen-Bereich zurtickzu-
fuhren. Der Vergleich zeigt je-
doch, dass die empirische Korre-
lation mit ausreichender Genau-
igkeit zur Beschreibung des War-
meiibergangs fiir Festbetten ver-
wendet werden kann.

Zur Validierung des Partikelab-
brandes und der Partikelbewe-
gung werden in der Literatur be-
schriebene Experimente verwen-
det. Nach Fertigstellung des Ge-
samtmodells sind integrale Vali-
dierungsexperimente an TAMA-
RA, THERESA und kommerziel-
len Miillverbrennungsanlagen
vorgesehen.

Schlussbemerkung

Modelle sind in der Verbren-
nungstechnik zu einem unver-
zichtbaren Hilfsmittel fiir die Anla-
genauslegung und die Betriebs-
optimierung geworden. Unter der
Voraussetzung einer korrekten
Validierung und der Anwendung
nur innerhalb ihres Glltigkeitsbe-
reiches liefern die Modelle ge-
naue Informationen tber den Ver-
brennungsprozess und tragen
damit zum Verstandnis der physi-
kalisch/chemischen Ablaufe bei.
Aus den gewonnenen Erkennt-
nissen lassen sich durch Para-
meterstudien MafRnahmen zur

Verbesserung des  Verbren-
nungsprozesses ableiten und
vorgegebene Ziele wie beispiels-
weise hoher Energieumsatz bei
gleichzeitig niedrigen Emissionen
erreichen. AuBerdem stellen Mo-
delle eine wertvolle Ergénzung zu
Experimenten dar, da sie in der
Regel eine héhere Auflésung be-
sitzen und somit experimentelle
Kosten reduzieren kénnen.

[1] E. Tenner,
Universitdt Darmstadt,1933

[2] K. J. Thome-Kozmiensky,
EF-Verlag Berlin, 1983

[3] G. Ychobanoglous,
H. Theisen,
McGraw Hill Book Company,
1977,

[4] B. Peters,
KfK 5385, Karlsruhe 1994

[5] E. Schréder,
FZKA 6373, Karlsruhe 1999

[6] K. Gorner,
Springer Verlag, 1991

[7] K. Sattler, J. Emberger,
Vogel Buchverlag, 1992

[8] E. Achenbach,
7" Int. Heat Transf. Conf.,
pages 3 -8, 1982

147



Technische Mal3nahmen zur Minderung von
Verbrennungsaerosolen
H.-R. Paur, W. Baumann, B. Becker, H. Matzing, H.Seifert, ITC

Einleitung

Aerosole, wie zum Beispiel der
Rauch aus Verbrennungsanlagen
fur Abfall und Biomasse (Holz,
Stroh etc.), sind disperse Systeme
von Feinstpartikeln und Gasen [1].
Charakteristisch fur Aerosole ist
die Wechselwirkung der Feinst-
partikeln untereinander sowie mit
der sie umgebenden Gasphase,
die zur Anderung der Anzahl-
konzentration, der Partikelgro-
Benverteilung sowie der chemi-
schen Zusammensetzung fihrt.

Zur Rickhaltung der Feinstparti-
keln und Schadgase werden
komplexe und teure verfahrens-
technische Anlagen eingesetzt. In
den letzten Jahren sind fur Anla-
gen, die nach der 17.BImSchV
(Abfallverbrennungsanlagen-Ver-
ordnung) genehmigt werden, ei-
ne Reihe von ,perfekten Pro-
blemlésungen entwickelt worden,
deren Vermarktung und Export
aber schwierig ist. Dartiber hin-
aus fehlen einfache Abgasreini-
gungsanlagen fir die im Inland
zunehmend eingesetzten Feue-
rungsanlagen fur Biomasse und
organische Abfalle insbesondere
kleinerer Leistung.

Die wesentlichen Prozesse der
Aerosolbildung bei der Verbren-

nung und der Abgasreinigung
sind bisher nur in Teilbereichen
identifiziert und verstanden. Da-
her werden oftmals zu aufwendi-
ge Verfahren fir einzelne Schad-
stoffe (Feinstpartikeln, gas- und
partikelférmige Dioxine, saure
Schadgase) eingesetzt, um die
gesetzlichen Emissionsgrenz-
werte sicher zu unterschreiten.
Ziel des Forschungs- und Ent-
wicklungsprogramms , Techni-
sche Aerosole” ist daher die Auf-
klarung der Aerosolprozesse in
technischen Anlagen durch expe-
rimentelle und modelltheoreti-
sche Arbeiten. So werden die
Voraussetzungen fur die Vermei-
dung der Aerosolbildung bei Ver-
brennungsprozessen sowie flr
die Integration von Reinigungs-
stufen geschaffen.

Am Beispiel einer modernen Ab-
fallverbrennungsanlage wird die
Bedeutung der Aerosolprozesse
deutlich: Nach der Feuerung und
dem Kessel sind eine Vielzahl
von Komponenten wie z.B. Parti-
kelfilter, Spriuhabsorber, Wa-
scher, Katalysatoren und Adsor-
ber installiert in denen Aerosol-
prozesse stattfinden, die zur Bil-
dung, Umwandlung und Abschei-
dung von Schadstoffen fiihren
(Abb. 1).

Feuerung Kessel Filter

> 800 °C 150-800°C  150-250 °C
Nukleation Adsorption  Deposition
Koagulation Desorption  Gas-Partikel
heterogene de-novo Verteilung von
Reaktionen Synthese PCDD/F

Alkal. —
Wische

Sauere
Wische

60-150 °C
Tropfenbildung
Kondensation
Deposition von
Partikeln/Gasen

Abb. 1: Aerosolprozesse in einer Verbrennungsanlage.

AuBBer wirtschaftlichen und wis-
senschaftlichen Griinden fiir eine
intensive Erforschung der
Verbrennungsaerosole ergeben
auch umweltpolitische Vorgaben
der EU-Kommission einen Hand-
lungsbedarf. Wegen epidemiolo-
gischer Hinweise auf die Toxizitat
von Feinstpartikeln [2] wurden im
Jahr 1999 die EU-Immissions-
grenzwerte fur Feinstaub
(<10 um) abgesenkt [3]. Zudem
besteht auch, in Hinblick auf den
politisch gewlinschten Einsatz
von nachwachsenden Rohstoffen
zur Energiegewinnung, ein Be-
darf fur effektive Vermeidungs-
und Minderungsverfahren von
Feinstpartikelemissionen, ohne
die Wirtschaftlichkeit der Ver-
brennungsprozesse zu beein-
trachtigen.

Die Minderung der Aerosolemis-
sion bei Abfallverbrennungsanla-
gen kann durch primare und se-
kundare MalRnahmen erfolgen.
Die Optimierung der Verbren-
nungstechnik  (Prim&rmafnah-
men) mindert die Massenkonzen-
tration der vom Verbrennungs-
prozess selbst emittierten Parti-
keln, indem die Masse der gas-
férmigen Aerosolvorlaufer redu-
ziert wird. Die Abgasreinigung
(SekundarmalRnahme) reduziert
sowohl die Massenkonzentration
als auch die Anzahlkonzentration
der Partikeln. Durch die Kombi-
nation beider MaRnahmen soll
ein wirtschaftliches Optimum er-
reicht werden, mit dem die ein-
schlagigen Grenzwerte der 17.
BImSchV sicher erfullt werden
koénnen.

Im folgenden wird die Bildung des
Verbrennungsaerosols und seine
Charakterisierung  dargestellt.
Sodann wird die Modellierung
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des Aerosolverhaltens in techni-
schen Anlagen diskutiert. Im drit-
ten Teil werden neuere Untersu-
chungen zu Bildung und Um-
wandlung von Dioxinen behan-
delt.  AbschlieBRend werden
Beitrage zur Bildung und Um-
wandlung von Aerosolen in Wa-
schern sowie kompakte Aerosol-
abscheider beschrieben.

Bildungsmechanismen
und Charakterisierung

des Verbrennungs-
aerosols

Das Verbrennungsaerosol be-
steht, je nach Brennstoff und
Feuerungstechnik, aus unter-
schiedlichen Komponenten, die
in einer weiten Bandbreite vari-
ieren.

Bei der Verbrennung von Bio-
masse und Abfallen entstehen
Ruf, Teer und Aschen; daneben
verbleibt Unverbranntes:

e Rul besteht aus graphitahnli-
chem Kohlenstoff, der durch
chemische Reaktionen aus
gasférmigen Vorlaufern (z.B.
Acetylen) entsteht (Abb. 2).

e Teer entsteht durch Kondensa-
tion der Pyrolyseprodukte, also
nicht vollstandig abreagierter
Kohlenwasserstoffe.

e Flugaschen entstehen bei der
Verbrennung von Brennstof-
fen, wie z.B. Kohle, Holz,
Schwerdl, Abfall etc., die mine-
ralische Bestandteile enthalten
(Abb. 3).

e Bei unvollstandiger Verbren-
nung konnen auch teilweise
abreagierte Kohlenstoffparti-
keln im Verbrennungsaerosol
auftreten.

Der Mechanismus der Ruf3bil-
dung in Flammen wird noch im-
mer intensiv untersucht und ist
bisher nur zum Teil aufgeklart.
Die Primarreaktionen von CH,-
Radikalen mit Acetylen fiihren
zum Benzol als Zwischenprodukt.
Im sogenannten HACA-Mecha-
nismus (Hydrogen Abstraction —
Acetylene Addition) kann dann
Benzol mit Acetylen reagieren
und bildet polyzyklische Aroma-
ten (PAH). Diese bilden durch Oli-
gomerisation sog. ,Aromere“, die
entweder durch weitere Addition
von Acetylen wachsen bzw. Vor-

stufe der Fullerene sind. In Ab-
hangigkeit von den Dampf-
dricken der Additionsprodukte
entstehen sodann Primarparti-
keln. Die Priméarpartikeln wach-
sen schnell durch Koagulation
und bilden RufRaerosole. Die
RulRaerosole sind selbst reaktiv
und kénnen weiterhin mit gasfor-
migen Stoffen (Sauerstoff, Acety-
len) reagieren bzw. flichtige Stof-
fe adsorbieren.

Die Flugaschebildung bei der
Verbrennung von Abféllen ist bis-
her noch nicht untersucht. Kaup-

20H+2CH, >

z‘g:k «

Oligomerisation
CZHZ-AddIlIOII

(Zwischenstufen)

=  Gh

+n G,H, ﬂ
P PAH
o

Koagulation

Abb. 2 : Mechanismus der Ruf3bildung bei der Verbrennung (vereinfacht

nach Frenklach, 1992 [4], Homann, 1998 [5]).

Verdampfung Homogene
Nukleation
Koks-/Asch ) -
OPZA,E& & Anorgamscher Dampf
Heterogene
Abhrand/ Kondensatmn Koagulatmn
Fragmentlerung / \
9 Agglomeration
© °@
Flugstaub Feinstaub Ultrafeine Partikel
(1-20 pm) (0,1-1 um) (<0,1 um)

Abb. 3: Aerosolbildung bei der Verbrennung von Koks/Asche-Partikeln.
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pinen und Pakkanen [6] unter-
scheiden bei der Verbrennung
von Koks-/Kohle-Partikeln drei
Mechanismen (Abb. 3).

e Direkter Abbrand der Koks-/

Asche-Partikel fuhrt zZu
schmelzflissigen  anorgani-
schen Partikeln, die frag-
mentieren und  Flugstaub

(d =1-20 pm) bilden.

e Flichtige anorganische Be-
standteile verdampfen bei ho-
heren Temperaturen (1400-
1600 °C). Aus der Gasphase
nukleiren  bei  Abklhlung
Primarpartikeln, die schnell zu
ultrafeinen Partikeln (UFP;
d < 0,1 pm) koagulieren.

e Durch Agglomeration der UFP
entstehen groéRere Partikeln,
die ia. als Feinstaub
(d =0,1-1 um) bezeichnet wer-
den.

Zusatzlich kondensiert der ver-
bliebene anorganische Dampf

beim Abklhlen auf den vorher ge-
bildeten Partikeln unterschiedli-
cher GroRRe und lasst diese weiter
anwachsen. Die letztendlich ge-
messene GréfRenverteilung des
Feinstaubes entsteht aus der
Konkurrenz der Nukleation, Kon-
densation und Koagulation/Ag-
glomeration. Die Gas-Partikelre-
aktionen im Feuerraum von Ver-
brennungsanlagen sind noch
weitgehend unerforscht. Jedoch
gibt es neuere experimentelle
Hinweise auf die Reaktion C-hal-
tiger Partikeln mit NO,, die zum
NO,-Abbau fihren. Die heteroge-
nen Reaktionen organischer
Chlorverbindungen, die Dioxine
produzieren werden derzeit expe-
rimentell und theoretisch unter-
sucht [16].

Bei Versuchen an der TAMARA-
Anlage konnte die Grol3envertei-
lung des bei der Rostverbrennung
von Abféallen entstehenden Aero-
sols erstmals durch REM und
DMA im Bereich 10-1000 nm cha-

rakterisiert werden [7, 8] (Abb. 4).
In der Anzahlverteilung liegen 2
Maxima (Modi) vor, einer bei 40
nm und einer bei 150 nm. Geman
einer parallel durchgefiihrten Im-
paktormessung besteht 60% der
Masse dieses Aerosols aus Par-
tikeln, die kleiner als 1 pm sind.
Ein ahnlicher Befund wurde auch
bei der Beprobung des Aerosols
einer Holzfeuerung [9] erhalten.
Dort wurden 65-80 Massen-%
des Gesamtstaubes in der Fein-
fraktion unter 1 um gefunden.
Wahrend die TAMARA-Partikeln
nur etwa 0,1% Kohlenstoff enthal-
ten, betragt der Anteil von Kohlen-
stoff im Holzverbrennungsaero-
sol, je nach Gute der Feuerung,
etwa 40% der gesamten Partikel-
masse.

Modellierung des
Aerosolverhaltens

Die vollstdndige Beschreibung
des Aerosolverhaltens umfasst
die in der Abb. 5 gezeigten Aero-
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Mode lI

g 9] === dV/(V,dlog(D,)) ,/\“
E i
S 151 '
- \
2 \
E \
E' | |
£ 05

0 —

10 10° 10°
Partikeldurchmesser [nm]

Abb. 4: Rasterelektronenmikroskopische (REM)-Aufnahme des TAMARA-Aerosols und mittels dif-
ferentiellem Mobilitatsanalysator (DMA) gemessene PartikelgroRenverteilung des TAMARA-Aero-

sols vor Schlauchfilter [7, 8].
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solprozesse, beginnend mit der
Partikelbildung und Uber einige
Transportprozesse und Ablage-
rungsmechanismen bis hin zur
Filtration. Dabei wird nicht ausge-
schlossen, daR einige dieser Ae-
rosolprozesse an mehreren Stel-
len von z.B. Abfallverbrennungs-
anlagen stattfinden kénnen (Abb.
1). Dort ist nicht nur der Brenn-
raum als Partikelquelle zu be-
trachten, sondern auch die in
Quenchen und Waschern einge-
disten Wassertropfen sowie in
unglnstigen Fallen die Anlagen-
teile der Rauchgasreinigungs-
strecke, die durch ihre niedrige
Temperatur und ihren hohen
Wassergehalt den Gas-Partikel-
Ubergang von nicht vollstandig
ausgewaschenen Saure- und
Salzbildnern ermdglichen. In &hn-
licher Weise ist auch mit den tbri-
gen in Abb. 5 genannten Aerosol-
prozessen an mehreren Stellen
technischer Anlagen, unter ggf.
sehr unterschiedlichen thermody-
namischen Bedingungen, zu
rechnen.

Ein Rechenmodell [10] zur quan-
titativen Beschreibung des Aero-
solverhaltens in technischen An-
lagen erfordert also die Bertck-
sichtigung und Verkniipfung von
Aerosoldynamik, Thermodyna-
mik, Reaktionskinetik und Stro-
mungsmechanik. Voraussetzung
fur die Machbarkeit eines solchen
Vorhabens ist die Wahl eines ge-
eigneten mathematischen Ver-
fahrens zur Lésung der Koagula-
tionsgleichungen bzw. der Gene-
ral Dynamics Equation (GDE).
Das Losungsverfahren soll die fur
die Ubrigen Transport- und Reak-
tionsgleichungen bendétigten Ae-
rosoleigenschaften mit bestmdg-
licher Genauigkeit und mdoglichst

Partikelquelle, Nukleation
Gaszusammensetzung, Temperatur, Druck, Massenstrom
GroBenverteilung, Oberfléche, Inhalisstoffe, Dampfdriicke

~

Transportphdnomene
Koagulation, Geometrie der durchstromten Volumina,
Stoff-/Energie-Austausch zwischen Partikel- und Gasphase

~

_ Deposition (Ablagerungen)
Anderung von GriBenverteilung und Partikeldurchsatz
Aufteilung von Schadstoffen zwischen Gas und Partikeln

~

Partikelabscheidung
Elektrofilter, Schlauchfilter, Schiittschichtfilter

Abb. 5: Aerosolprozesse und zu modellierende Anlagenparameter.

geringem Zeitaufwand berech-
nen, und es soll mit den anderen
Modellteilen verknupfbar sein.
Diese Forderungen lassen sich
mit der sog. Momentenmethode
erfillen. Dabei wird der Typ der
GroRenverteilung oder auch die
Uberlagerung mehrerer Vertei-
lungen vorgegeben, und es wer-
den — im Gegensatz zu diskreten
Modellen — nur integrale Aerosol-
eigenschaften berechnet, z.B.
mittlerer Durchmesser, mittlere
Oberflache, mittleres Volumen (=
Momente). Einzelne GroRenklas-
sen werden nicht explizit aufge-
|6st. Daher rihrt die geringe Re-
chenzeit und eine implizit héhere
Genauigkeit bzgl. der Massener-
haltung im Vergleich zu diskreten
Verfahren. Nachteile der Momen-
tenmethode sind die Beschran-
kung auf wenige Typen von
GrolRenverteilungen (z.B. log-
normal) und auf Félle, in denen
der Kelvin-Effekt vernachlassig-

bar ist, der die Abhéngigkeit des
Dampfdrucks von der Partikel-
grofRe beschreibt. Die Einschran-
kung auf log-Normalverteilungen
ist unkritisch, da technische Aero-
sole i.a. gut mit log-Normalvertei-
lungen charakterisiert werden
kdénnen. Die Vernachlassigung
des Kelvin-Effekts ist solange
tragbar, wie neben dem Partikel-
durchmesser andere GrolRen
(Temperatur, Zusammensetzung
etc.) den Dampfdruck der Partikel
wesentlich bestimmen. Die Nach-
teile der Momentenmethode wer-
den durch die Anwendbarkeit auf
komplizierte Stromungsverhalt-
nisse, z.B. in gekrimmten Rohr-
leitungen, Waschern und Filtern,
bei weitem aufgehoben. Dartber
hinaus koénnen Abweichungen
der Partikel von der Kugelform
durch Formfaktoren bertcksich-
tigt werden.

In technischen Abfallverbren-
nungsanlagen treten haufig Parti-
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kel unterschiedlicher stofflicher
Zusammensetzung und GroRRen-
klassen gleichzeitig auf z.B. Flu-
gasche und RuB, filtergangiger
Staub und Wassertropfen. Um
diese Falle wenigstens qualitativ
bertcksichtigen zu kénnen, wur-
de das Aerosolmodell auf binare,
bimodale  GroRenverteilungen
ausgelegt.

Mit Hilfe des Modells [10] kann
das GroRenwachstum von Natri-
umsulfatpartikeln in Waschern
berechnet werden. Die Abb. 6
zeigt einen Vergleich zwischen
der Modellrechnung und dem Ex-
periment. Bei der Erhéhung der
relativen Feuchte Gber Natrium-
sulfatpartikeln steigt der Partikel-
durchmesser um etwa den Faktor
3. Die PartikelvergréRerung ist
demzufolge vor allem auf die
Kondensation von Wasserdampf

auf die trockenen Salzpartikeln
zurlickzufiihren. Zur Zeit wird der
Aerosolcode fiur die Berechnung
der Gas-Partikelverteilung von
schwerfliichtigen Aromaten (Dio-
xinen) weiterentwickelt.

Bildung und Gas/

Partikel-Verteilung von
Dioxinen

Polychlorierte Dibenzo-p-dioxine
und -furane (PCDD/F) bilden sich
bei der Rauchgasabkuhlung nach
der Verbrennung von Haus- und
Sondermiill, aber auch in Holz-
feuerungen und bei der Metall-
verarbeitung. Im Gegensatz zur
Bildung von PAH und Rul} entste-
hen die PCDD/F nicht als direkte
Verbrennungsprodukte im Brenn-
raum, sondern hauptséachlich in
der Abkuihlungszone bei Tempe-
raturen unter 600 °C. Als Bil-

Anzahlkonzentration Ay / Ay 4 [6m°]
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Modalwert d = 206 nm
S, =2,45;95%.F.

Abb. 6: Wachstum von Natriumsulfataerosol in Abhéngigkeit von der relati-
ven Feuchte. Vergleich von experimentellen Daten (Messung mit Mobilitats-
analysator) und Ergebnissen der Modellrechnung.

dungsreaktionen werden in der
Literatur eine Vielzahl von Reak-
tionen diskutiert, die in homoge-
ner Gasphase, in der kondensier-
ten Phase oder auch heterogen
ablaufen, d.h. unter Beteiligung
gasformiger und kondensierter
(bzw. fester) Stoffe. Die Reakti-
onsmechanismen lassen sich in
der Reihenfolge steigender Kom-
plexitat ordnen:

e homogene Gasphasenreaktio-
nen geeigneter Vorlaufersub-
stanzen

e heterogene Kohlenstoffoxidati-
on mit PCDD/F als Nebenpro-
dukt (de novo-Synthese)

e Gas-Feststoffreaktionen gas-
férmiger Vorlaufersubstanzen

e Gas-Feststoffreaktionen kon-
densierter Vorlaufersubstan-
zen

e Gas-Feststoffreaktionen gas-
formiger und kondensierter
Vorlaufersubstanzen.

Alle diese Mechanismen sind ex-
perimentell untersucht worden,
jedoch war es bisher nicht mog-
lich, einem dieser Mechanismen
eine eindeutige Praferenz zuzu-
ordnen. Die Arbeit von Shaub und
Tsang [11] hat bewirkt, daf3 ho-
mogene Gasphasenmechanis-
men von den meisten Autoren als
unbedeutende PCDD/F-Quellen
angesehen werden. Von den he-
terogenen Mechanismen er-
scheint die de novo Synthese
schon deshalb als wichtigster
PCDD/F-Bildungsmechanismus,

weil die Konzentration an unver-
branntem bzw. elementarem
Kohlenstoff mit tber 1 g pro kg
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Staub sehr viel groRer ist als die
Konzentration sonstiger organi-
scher Stoffe (unter 10 mg pro kg
Staub). Daher wurde die de novo
Synthese intensiv experimentell
untersucht und eine Optimierung
des Ausbrands als Primarmal3-
nahme zur PCDD/F-Minderung
angestrebt [12],[13]. In Laborex-
perimenten wurde gefunden,
dass die Voraussetzungen fir die
de novo Synthese von PCDD/F
denkbar einfach sind: Die Anwe-
senheit von Kohlenstoff und
Chlor (bzw. Chlorid) in den Stau-
ben und von gasférmigem Sauer-
stoff im Rauchgas reicht aus, um
die de novo Synthese einzuleiten,
die eine ausgepragte Temperatu-
rabhangigkeit besitzt und im Tem-
peraturbereich 300-400 °C be-
sonders schnell ablauft. Dartiber
hinaus kdnnen weitere Rauch-
gaskomponenten die PCDD/F-
Bildung beeinflussen. Z.B. kataly-
sieren bestimmte Metallionen,
insbesondere Cu?*, die PCDD/F-
Bildungsreaktionen. Die Parame-
terabhangigkeit der de novo Syn-
these ist experimentell bereits so
ausfihrlich untersucht worden,
dass sie sich mit Hilfe eines Com-
putermodells nachrechnen lasst
[14]. Abb. 7 zeigt den Vergleich
zwischen der experimentell be-
stimmten und mittels Computer-
modell berechneten Bildung von
polychlorierten Dioxinen und Fu-
ranen.

Die Ubrigen heterogenen Bil-
dungsmechanismen sind experi-
mentell nur sehr schwer zugéang-
lich. Es ist aber bekannt, daf3 die
Reaktion von Chloraromaten z.B.
Trichlorphenol in Gegenwart von

Mullverbrennungsflugaschen zur
Dioxinbildung fuihrt. Diese Reakti-
on ist um mehrere GroRenord-
nungen schneller, als die Dioxin-
bildung aus elementarem Koh-
lenstoff. Weitere experimentelle
und theoretische Arbeiten sind
notig, um die Bildungsmechanis-
men von PCDD/F aufzuklaren
und nach ihrer Wichtigkeit einzu-
ordnen.

Durch die Optimierung des Aus-
brandes und durch Reduzierung
der Verweilzeit im kritischen Tem-
peraturbereich ist es bereits ge-
lungen, die Dioxinbildung in Mll-
verbrennungsanlagen zu reduzie-
ren [16]. Der vom Gesetzgeber
geforderte Emissionsgrenzwert
von 0.1 ng TEQ/m,® ¥ wird jedoch
durch diese Primarmalnahmen
allein noch nicht erreicht, so dass
Ublicherweise weitere Sekundéar-
maflnahmen erforderlich sind.
Wie erst in jungster Zeit festge-
stellt wurde, besteht das fir die

Emissionsbegrenzung entschei-
dende Problem nicht nur in einer
zu hohen, unerwiinschten Dioxin-
und Furanbildung. Entscheidend
ist vielmehr die ungtinstige Vertei-
lung der Dioxine und Furane zwi-
schen der Partikelphase und der
Gasphase. Wegen ihrer relativ
hohen Flichtigkeit bleibt ein
grol3er Teil der PCDD/F nicht an
den Staubpartikeln adsorbiert,
sondern verdampft in die Gaspha-
se. Dieser Anteil ist von vielen Pa-
rametern abhéangig, z.B. vom
Dampfdruck der PCDD/F, von den
stofflichen Eigenschaften der Par-
tikel und von der Temperatur. In
modernen Millverbrennungsanla-
gen erreicht der filtergéngige
PCDD/F-Anteil haufig 50%. Von
den (nassen) Rauchgasreini-
gungskomponenten nach Filter
wird dieser Anteil nicht gemindert.
Er kann sich dort sogar anrei-
chern und dadurch eine latente
PCDD/F-Quelle darstellen, die
Uberhaupt nicht mehr mit dem
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Abb. 7: Vergleich von Experiment [15] und Modellrechnung [ 14]:
PCDD/F-Bildung auf extrahierter Flugasche und Modellflugasche

(300°C, trocken).

*) Als TEQ werden die nach NATO-CMMS berechneten Toxizitatséaquivalente bezeichnet. Hierbei werden die Konzentrationen der toxischen
Dioxine und Furane (gemessen in ng/m,®) durch Multiplikation mit Toxizitatsaquivalentfaktoren auf die Konzentration von 2,3,7,8-Cl,-
Dibenzodioxin umgerechnet, die in ihrer Toxizitét der gesamten Dioxinfracht entsprechen wiirde.
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Ebene 1

Flugstaub-
dosierung

Dioxin-
messung

Streulicht-
messung

[~

Abb. 8: Flie3bild der Versuchsanlage AEOLA.

Verbrennungsprozess Kkorreliert
(sog. Memory-Effekt [18]).

Um diese Situation besser ver-
stehen und handhaben zu kon-
nen, wird die Gas-/Partikel-Ver-
teilung der PCDD/F untersucht.
Wegen des grof3en Parameterfel-
des wird dazu eine Vorgehens-
weise gewahlt, in der sowohl
Grundlagenexperimente unter
wohl definierten Bedingungen,
als auch Untersuchungen an ei-
ner grof3technischen Millver-
brennungsanlage durchgefiihrt,
miteinander verglichen und mo-
delltheoretisch interpretiert wer-
den. Die Grundlagenexperimen-
te werden am Versuchsstand
AEOLA durchgefuhrt. Mit dieser
Technikumsanlage (Abb. 8) ist es
mdglich, verschiedene Volumen-
strome an Luft bzw. Rauchgas
aus einer Leichtdlfeuerung einzu-
stellen. Die Versuche kénnen in
einem Temperaturbereich zwi-

schen 25 °C und 200 °C durchge-
fuhrt werden. In den Versuchen
wird eine definierte Menge an
Staub und eine Hexanl6sung ei-
nes nicht-toxischen Hexachlordi-
benzodioxins (HXCDD) in einen
Tragergasstrom aus Luft bzw.
Rauchgas eindosiert. Die Staub-
dosierung wird mittels einer

Streulichtmessung Uberwacht.
Die eindosierte Dioxinmenge
kann aus der kontinuierlichen
Messung der Hexankonzentrati-
on durch Flammenionisationsde-
tektor berechnet werden. Die sich
nach einer bekannten Aufent-
haltszeit einstellende Gas-/ Parti-
kel-Verteilung des HxCDD wird in
Abhéngigkeit von der Temperatur
gemessen.

Das partikelgebundene Dioxin
wird durch Glasfaserfilter oder
Impaktoren abgeschieden. Der
flichtige Anteil wird an XAD-Harz
adsorbiert. Das Dioxin wird durch
Extraktion aus dem Staub bzw.
dem XAD-Harz isoliert und der
Extrakt wird durch S&ulenchro-
matographie gereinigt. Das Dio-
xin wird dann im Gaschromato-
graphen mit Elektroneneinfang-
detektor quantifiziert.

Abb. 9 zeigt die Temperaturab-
hangigkeit der Gasphasenkon-
zentration des verwendeten Re-
ferenzdioxins HXCDD in Gegen-
wart von  resuspendiertem
TAMARA-Flugstaub. Waéhrend
bei 135 °C das Referenzdioxin
fast ausschlielich in der Gas-
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Abb. 9: Abhangigkeit des gasformigen Anteils von Hexachlor-
dibenzodioxin von der Temperatur in Gegenwart von resuspen-

diertem TAMARA-Flugstaub.
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phase vorliegt, nimmt der parti-
kelformige Anteil bei 25 °C bis auf
Uber 90 % zu. In weiteren Experi-
menten wird der Einfluss der che-
mischen Zusammensetzung des
Flugstaubes naher untersucht,
um anhand der gewonnenen Da-
ten optimale Bedingungen fiir die
Einbindung der PCDD/F in die
Partikelphase zu erreichen.

Aerosolbildung und

Aerosolminderung in
Waschern

Trotz der Anwendung von Parti-
kelfiltern kann im Bereich der
Gaswascher eine Aerosolemissi-
on auftreten, die zur Uberschrei-
tung der Emissionsgrenzwerte
fahrt. Diese ist auf unzureichende
Abscheidung der Partikelfilter im
Feinstpartikelbereich [18] oder
auf die sekundéare Bildung von
Aerosolen in Waschern [19]
zuriickzufihren. Um einfache Ab-
scheider fur diese Aerosole zu
entwickeln, werden Laborunter-
suchungen zum Partikelwachs-
tum von Millverbrennungsflug-
aschen in Waschern sowie zur
Ruckhaltung der angewachsenen
Partikeln mit einem Aerosolab-
scheidesystem im Technikums-
malstab durchgefihrt.

In einem Strémungsreaktor wur-
den Flugaschepartikeln aus der
TAMARA-Anlage mittels eines
Birstendosierers in trockene Luft
dispergiert. Bei Erhéhung der re-
lativen Feuchte im Reaktor bis zu
einem Wert von ca. 65 % r.F. wird
keine Anderung der GréRenver-
teilung der Flugaschepartikeln
beobachtet. Erhéht man die rela-
tive Feuchte weiter, wachsen die
Partikeln an und die Verteilungs-
breite wird kleiner. Das beobach-
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Abb. 10: PartikelgroRenverteilung redispergierter TAMARA-Flugasche bei

niedriger und bei hoher relativer Luftfeuchtigkeit (Messung mit Streulicht-

analysator).

tete Partikelwachstum der Flug-
aschepartikeln ist kleiner als das
Wachstum der Natriumsulfatparti-
keln in Abb. 6. Bei einer relativen
Feuchte von 98 + 2 % betragt das
maximale Partikelwachstum etwa
einen Faktor 1,7. Der Effekt der
PartikelvergroRerung kann trotz-
dem zur Abscheidung von Flug-
aschepartikeln mit einem Aero-
solabscheider genutzt werden.
Der prinzipielle Aufbau dieses Ab-
scheidesystems ist in Abb. 11
dargestellt.

Nach dem Vorabscheider wird
durch die Eindisung feiner Flis-
sigkeitstropfen mittels einer Zwei-
stoffdiise ein Partikelwachstum
eingeleitet. Das angewachsene
Partikelkollektiv durchstréomt den
Abscheider  (Agglomerator-
Packung) vertikal von unten
nach oben. Die Packung wird zur
Abreinigung mit Wasser geflutet.
Dazu dient eine Einstoffdise, die
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Abb. 11: Aerosolabscheidesystem.
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direkt unterhalb der Packung an-
geordnet ist. Nach der Agglome-
rator-Packung ist ein Tropfenab-
scheider eingebaut, der die von
der Stréomung mitgerissenen
Tropfen zurtickhélt. Erste Unter-
suchungen mit redispergiertem
TAMARA-Flugstaub zeigen, je
nach Betriebsbedingungen, Ab-
scheidegrade im Bereich von 90
bis 98%. Im Betrieb mit Flutung
wurde Uber die gesamte Ver-
suchsdauer ein  konstanter
Druckverlust der Agglomerator-
Packung von ca. 20 mbar gemes-
sen. Zur Beurteilung des Lang-
zeitverhaltens sind weitere Unter-
suchungen mit einer mobilen Ae-
rosolabscheideanlage im Rah-
men eines vom Land Baden-
Wirttemberg geforderten Ver-
bundvorhabens geplant.

Zusammenfassung

Die Emission von Aerosolen bei
Verbrennung von Abfallen und
Biomasse soll durch die Optimie-
rung der Verbrennungstechnik

sowie durch kostengunstige Ab-
gasreinigungsverfahren vermin-
dert werden. Hierzu mussen die
Bildungsmechanismen der Ver-
brennungsaerosole, deren hete-
rogene Reaktionen und Um-
wandlung in der Verbrennungs-
anlage und der Abgasreinigungs-
anlage experimentell untersucht
werden und Modellrechnungen
zur quantitativen Beschreibung
entwickelt werden.

Um integrierte Verfahren zur Min-
derung von PCDD/F auszulegen
werden die Parameter aufgeklart,
die zur Bildung und Umwandlung
von Dioxinen in technischen Ver-
brennungsanlagen fiihren. Eine
Modellrechnung zum Partikel-
wachstum in Waschern wurde
entwickelt und durch Vergleich
mit experimentellen Daten vali-
diert. Zur Abscheidung von
Feinstpartikeln werden Aerosol-
abscheider untersucht, die in Wa-
scher integriert sind, um bessere
Auslegungsgrundlagen fir diese
Verfahren zu erhalten.
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Heil3gasreinigung

H. Leibold, R. Mai, B. Zimmerlin, ITC

Einfuhrung und Bezug
zur Verbrennung

In Mullverbrennungsanlagen wer-
den meist heterogene Gemische
verschiedenster Abfélle ver-
brannt, die sich in Heizwert,
Stickigkeit und Form unterschei-
den. Sie ziinden und verbrennen
unterschiedlich schnell, wobei sie
zunachst entgasen, verdampfen
oder in kleinere Partikel aufge-
brochen werden. Wie Kohle oder
Holz weisen Abfalle neben dem
brennbaren Anteil einen nicht
brennbaren Ascheanteil auf. Im
Idealfall verbrennen die organi-
schen Bestandteile vollstandig zu
CO, und Wasserdampf, wéhrend
die Asche in die Schlacke ge-
langt. Tatsachlich fallen jedoch
Verbrennungsprodukte wie z.B.
RulR und ein Teil der Asche in
Form feinster Partikel an. Diese
kénnen Gasreaktionen katalysie-
ren sowie in der heiRen Verbren-
nungszone sintern, schmelzen
oder verdampfen, bevor sie mit
dem Rauchgas ausgetragen wer-
den.

Bedingt durch die Inhomogenitat
der Reststoffe variieren Tempera-
turen, Gas- und Partikelkonzen-
trationen im Feuerraum in weiten
Grenzen. Auch treten bei der Ver-
mischung von Brenngasen und
Verbrennungsluft grof3e zeitliche
und raumliche Schwankungen
auf. So entstehen Gasstrahnen,
die zuséatzlich durch die geometri-
sche Gestaltung des Feuerrau-
mes sowie prozesstechnische
Parameter wie die Luftfihrung
beeinflusst werden. Eine wesent-
liche Rolle spielt auch, ob Brand-
gut und Gas den Feuerraum
gleich- bzw. gegensinnig, oder
nach Art einer Mittelstromfeue-

rung durchlaufen. Bei einer Rost-
feuerung variieren daher die
Staub- bzw. Partikelgehalte im
Feuerraum zwischen einigen
hundert mg/m?® und bis zu ca. 10
g/m?in alten oder hochbelasteten
Anlagen [1, 2].

Abgesehen von einem inert
durchlaufenden Anteil konnen
Partikel sowohl Ursache als auch
Ergebnis einer unvollstandigen
oder inhomogenen Verbrennung
sein. Abhangig von der Tempera-
turzone, der stofflichen Zusam-
mensetzung sowie dem Durch-
messer der Partikel fallt auch de-
ren Wirkung unterschiedlich aus.
GrofRe Staubteilchen bewirken
bei hohen Strémungsgeschwin-
digkeiten Erosionserscheinungen
an den Feuerfestmaterialien und
insbesondere an den Warme-
Ubertragungsflachen im Kessel.
Feine Partikel fuhren zu festen
bis verschlackten Ablagerungen,
die kurzfristig die Warmenutzung
beeintrachtigen und langfristig
wesentlich an der Hochtempera-
tur-Korrosion beteiligt sind [3-5].
In Kessel und Rauchgasreini-
gung beeinflussen sie massiv die
Bildung gasformiger Schadstoffe
[6-8]. SchlieBlich verursacht die
Reihenschaltung mehrerer Reini-
gungsstufen nach der Warmenut-
zung hohe Kosten.

Aus diesen Grinden werden in
der thermischen Abfallbehand-
lung aussichtsreiche Ansatze der
HeilRgasfiltration verfolgt. Sie zie-
len darauf ab, korrosionsrelevan-
te Stoffe unmittelbar hinter der
Feuerung abzuscheiden, um me-
tallische und keramische Kompo-
nenten von Feuerraum und Kes-
sel zu schitzen [3, 4]. Weiterhin
kénnen durch eine Partikelab-
scheidung bei Temperaturen

oberhalb 600 °C, Kohlenstoffge-
halt und reaktive Oberflache des
Staubes wirksam abgesenkt und
damit die Neubildung von Schad-
stoffen glinstig beeinflusst wer-
den [1, 5, 9]. Die Homogenisie-
rung des Rauchgases und die
Kombination von Partikelabschei-
dung mit der Schadgasreinigung
sind weitere Einsatzoptionen von
HeiRgasfiltern [10-12].

Die im Verbrennungsprozess ent-
stehenden Staube lassen sich
nach ihrem Aussehen wie folgt
einteilen [13]:

(a) erstarrte Schmelztrépfchen
(b) Kristallite

(c) polykristalline Aggregate
(d) amorphe Partikel

(e) unvollstandig verbrannte
Partikel

Mehr als die Halfte besteht aus
grolRen unregelméRig geformten
Partikeln, die einzeln oder als Ag-
glomerate vorliegen. Wichtig sind
glasartige Kugelchen und Kristal-
lite, da sie Durchmesser bis weit
in den Submikronbereich aufwei-
sen und deshalb Uber eine grol3e
spezifische Oberflache verfugen.
Dem Anteil der unvollstandig ver-
brannten Partikel kommt im Zu-
sammenhang mit der Bildung von
Dioxinen und Furanen eine be-
sondere Bedeutung zu [9].

Wegen der grof3en Zahl unter-
schiedlicher Eingangsstoffe und
moglicher  Wechselwirkungen
wahrend der Verbrennung kon-
nen Flugstaube zahlreiche Ver-
bindungen enthalten, die haufig in
Form von Gemischen vorliegen.
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Die typische Elementzusammen-
setzung solcher Flugstaube zeigt
Tab. 1, wobei Sulfate und Chlori-
de einen wesentlichen Einfluss
auf die Schadstoffbildung und auf
Korrosionsprozesse haben.

Eine weitere wichtige, von der
chemischen Zusammensetzung
abhangige Eigenschaft des Flug-
staubes ist seine Erweichungs-
temperatur. Sie kennzeichnet den
Ubergang von einem filtertech-
nisch unkritischen, leicht abzurei-
nigenden Staub zu einem Kriti-
schen, klebrigen bzw. backenden
Staub, der extrem hohe Anforde-
rungen an Filtermaterial und Ab-
reinigungstechnik stellt. Dies ver-
deutlicht die Bildfolge (Abb. 1) von
Staubschichten aus TAMARA, die
durch die Wechselwirkung von
Flugstaub und Rauchgas bei Tem-
peraturen zwischen 200 °C und
550 °C auf der Oberflache von
kornkeramischen Filterkerzen ge-
bildet wurden. Fur 200 °C ist eine
hochporése Staubschicht aus ku-

Elementzusammensetzung
von Flugstaub

Sio, % 28,10
CaO % 26,70
ALO, % 14,00
SO, % 7,25
FE,O, % 5,20
K,O % 3,72
Cl % 2,51
ZnO % 2,42
PO, % 2,36
Cr,0, % 0,64
Sonstige % 7,10

Tab. 1: Typische Elementzu-
sammensetzung von Flugstau-
ben [5]

gelférmigen Submikron-Partikeln
zu erkennen, die sich problemlos
von der Filterkeramik abreinigen
lasst. Der Ubergang auf 300 °C
fuhrte zu einer drastischen Ande-
rung im Aufbau der Staubschicht.
Die kornkeramische Filtermem-
bran war mit einer schmelzflissi-
gen Phase Uberzogen, mit darin

eingelagerten morphologisch sehr
unterschiedlichen Partikeln. Diese
Vorgéange setzten sich bei einer
Filtrationstemperatur von 400 °C
fort, wobei lokal Anreicherungen
an verschiedenen, kristallinen
Phasen auftraten. Eine aufge-
schmolzene Phase lag allerdings
unter diesen Bedingungen nicht

TF=200°C
.-*'F-'_"' a2 "

Abb. 1: Rasterelektronenmikroskopische Aufnahmen von Flug-

staubpartikeln oberhalb Feuerraum TAMARA, abgeschieden bei
Rauchgastemperaturen zwischen 200 °C und 550 °C auf kornke-
ramischen Filterkerzen (a, b, ¢, d). Zum Vergleich ist eine neuwerti-
ge Oberflache der verwendeten Filterkerzen gegeniber gestellt (e).
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mehr vor. Bei 550 °C bestanden
die Anlagerungen Uuberwiegend
aus nadel- und plattenférmigen
Kristalliten sowie aus kugelférmi-
gen Partikeln und kleinsten Agglo-
meraten. Da die Grof3e der Kristal-
lite deutlich Gber dem Durchmes-
ser der Flugstaubpartikel lag,
muss davon ausgegangen wer-
den, dass diese Kristallite direkt
auf der Filteroberflache gebildet
wurden.

Die thermischen Eigenschaften
eines so komplexen Stoff- und
Phasengemisches wie Flugstaub
sind nur experimentell zugang-
lich. Eine Methode, die im ITC-
TAB verfolgt wird, basiert auf Dif-
ferential Scanning Calorimetry
(DSC). DSC erfasst sehr emp-
findlich Enthalpie&nderungen auf
Grund von Phasenumwandlun-
gen und chemischen Reaktionen.
Beim einmaligen Aufheizen wer-
den sowohl irreversible Prozesse

wie die Abgabe von gebundenem
Wasser, Modifikationsénderun-
gen und das Abdampfen flichti-
ger Komponenten als auch rever-
sible Vorgange wie Schmelzen
oder Modifikations&nderungen er-
fasst. Beim erneuten Aufheizen
bzw. beim Abktihlen ergeben sich
i.d.R. nur noch reversible Ande-
rungen. Hierdurch koénnen Kkriti-
sche Temperaturbereiche, die
durch das Schmelzen einzelner
Phasen bedingt sind, auch bei ei-
nem so komplexen Stoffsystem
wie Flugstaub eingegrenzt wer-
den. Abb. 2 zeigt beispielhaft ei-
ne DSC-Analyse fir einen Kes-
selstaub aus TAMARA. In Kombi-
nation mit Thermogravimetrie und
Gasanalyse ist eine genauere
Aufschliisselung der thermisch in-
duzierten Prozesse im Flugstaub
moglich. Diese Analysen sind Ge-
genstand aktueller Arbeiten.

Aus den bisher bekannten Zu-
sammenhangen lasst sich ablei-

Spezifische Warmekapazitat c, [J/gK]

3,0
= 1. Aufheizen
— 2. Aufheizen
2,5

2,0 -

1,5 1

1,0 -

0,5

0 100 200 300

400 500 600 700
Temperatur T [°C]

Abb. 2: Differential Scanning Calorimetry an einem Kesselstaub aus TAMA-
RA. Die Peaks im Verlauf der spezifischen Warmekapazitat werden hervor-
gerufen durch Vorgange wie Schmelzen, Verdampfen sowie chemische Um-
wandlungsprozesse. Anhand der Peaks beim zweiten Aufheizen kénnen die
moglichen Erweichungsbereiche des Staubes eingegrenzt werden.

ten, dass eine HeiRgasreinigung
an einer thermischen Abfallver-
brennung, unabhangig von der
Verbrennungsfihrung, in jedem
Fall oberhalb einer Mindesttem-
peratur von ca. 500 °C betrieben
werden sollte [8]. Fur die Wahl
der maximalen Temperatur mus-
sen zuséatzliche Gesichtspunkte
wie Erweichungstemperatur der
Flugstaube, Prozessdampfpara-
meter, Flichtigkeit von Alkali- und
Schwermetallhalogeniden, Bil-
dungs-/Zerstdrungsbedingungen
fur organische Schadgase und
die Ruckwirkung auf die Vermi-
schung von Brenngasen und Ver-
brennungsluft berticksichtigt wer-
den. Wegen der Kkorrosiven
Rauchgase kommen fir Abfall-
verbrennungsanlagen nur kera-
mische Filtersysteme in Frage.

Keramische
Filtersysteme

Keramische Filtersysteme finden
bereits in diversen Industriezwei-
gen Anwendung, z.B. zur Kata-
lysatorriickgewinnung in Crack-
Prozessen, sowie vereinzelt auch
bei der thermischen Abfallbe-
handlung [1, 14, 15]. So werden
in den Feststoffverbrennungsan-
lagen der HDB bereits seit den
70-er Jahren keramische Filter-
kerzen eingesetzt. Forciert wird
die Entwicklung vor allem aber
durch die modernen, druckbetrie-
benen Kohleverstromungsverfah-
ren mit kombiniertem Gas- und
Dampfturbinen-Kreislauf (IGCC
und PFBC)?, mit den groRten der-
zeit betriebenen HeilRgasfiltern
(vgl. Abb. 3 und 4). Hier muss

HIntegrated Gasification Combined Cycle,
Druckvergasung bis 40 bar und 1000 °C;
Pressurized Fluidized Bed Combustion,
Druckwirbelschichtverbrennung bis 16 bar
und 850 °C
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zum Schutz von leistungsstarken
Gasturbinen mit hohem Wir-
kungsgrad das Prozessgas vor-
her gefiltert werden [15]. Grobe
Partikeln oberhalb von 5 um
missen vollstandig abgetrennt
werden, da sie die Gasturbine
durch Erosion geféahrden. Feinere
Partikeln kénnen auf der Gastur-
bine einen Belag bilden, der zu
Korrosion fuhrt. Gasturbinenher-
steller fordern daher Reingas-
staubgehalte von weniger als
5 mg/Nm?. Dies kénnen heutige
Filtersysteme bereits garantieren.
Emissionsauflagen wie in der 17.
BImSchV (30 mg/Nm?® Staubge-
halt) erfillen sie da ganz neben-
bei. Die hohen Abscheideleistun-
gen mussen die Filtersysteme al-
lerdings fir 10 000 Betriebsstun-
den, wie in der Kraftwerkstechnik
auch fur andere Anlagenkompo-
nenten Ublich, aufrecht erhalten.
Diese Langzeitstabilitéat kann aus
vielerlei Griinden nicht garantiert

Abb. 4: Blick von unten auf die
Filterelementanordnung im

HeiRgasfilter Buggenum 2. Ins-
gesamt 864 Filterelemente,
ausgefuhrt als einseitig ge-
schlossene Filterkerzen, sind
in 18 Gruppen zu je 48 Stuck
zusammengefasst. Die starren,
selbsttragenden Filterelemente
haben standardmaRig einen
Durchmesser von 60 mm und
eine Lange von 1,5 m.

werden. Daher werden kerami-
sche HeiRgasfilter in den Kraft-
werken derzeit nur bei moderaten
Prozessbedingungen eingesetzt.

In hédngender Anordnung werden
die Filterkerzen von auf3en nach
innen durchstrémt. Mit fortschrei-
tender Zeit baut sich auf der Ker-
zenoberflache ein Staubkuchen
auf, der den Durchstrémungswi-
derstand erhdht. Deshalb mis-
sen die Filterelemente zyklisch
abgereinigt werden. Fir die Ab-
reinigung werden die einzelnen
Filterkerzen im groRtechnischen
Maf3stab zu Reihen oder Clustern
zusammengefasst. Durch einen
Druckimpuls wird die Strdomungs-
richtung flr eine Kerzengruppe
ohne Unterbrechung des Filtra-
tionsbetriebes kurzzeitig umge-
kehrt und dadurch der Staubku-
chen abgeworfen. Die Ubrigen
Kerzengruppen filtrieren zwi-
schenzeitlich den gesamten Volu-

Abb. 3: HeiRgasfilter fur die Kohledruck-
vergasungsanlage in Buggenum, NL, bei
der Montage ?. Hohe 25 m, Durchmesser
4,2 m, Gewicht 90 t, Durchsatz ca. 25.000
Bm?3/h bei 240 °C und 22 bar entspricht
300.000 Nm?h.

menstrom. Das aus der konven-
tionellen  Entstaubungstechnik
adaptierte  Jet-Pulse-Abreini-
gungsverfahren ist jedoch fir die
starren, dickwandigen Filterker-
zen nur bedingt geeignet. Eine
Weiterentwicklung des Jet-Pulse-

Abreinigungsgas

Sicherheitsfilter

Schalt- Abreinigungsventil
element
Reingas <= ) < f<ll |L=}
N Y

- AN
Rohgas u

!
gy _ﬂE ::g

I

Filterkerze
it Staubkuchen

Filtration

Abreinigung

Abb. 5: Coupled-Pressure-Pulse-Abreinigungsverfahren. Durch das im For-
schungszentrum entwickelte Abreinigungsverfahren fur Filterkerzen kdnnen
Hochtemperatur-Prozesse selbst beim Bruch einer Filterkerze ohne Funk-

tionsbeeintrachtigung weiterbetrieben werden.

?) Bilder mit freundlicher Genehmigung der Firma USF SCHUMACHER, Crailsheim
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Abreinigungsverfahrens ist das
Coupled-Pressure-Pulse-(CPP)-
Abreinigungsverfahren (vgl. Abb.
5). Dieses speziell auf die Filter-
kerzen hin optimierte Abreini-
gungsverfahren wird derzeit im
Forschungszentrum im Rahmen
eines TTM-Projektes zur Markt-
reife gebracht [16, 17].

Der Uberdruck in der Filterkerze
fur die Ablésung des Filterku-
chens wird hierbei nicht tber ei-
nen Freistrahl, sondern durch di-
rekte Kopplung der Abreinigungs-
einheit mit einer oder mehreren
Filterkerzen aufgebracht. Hier-
durch wird nur ein geringer Vor-
druck von 1-2 bar fur das Abrei-
nigungsgas bendétigt. Der Vorteil
des geringen Vordrucks wird ins-
besondere bei druckaufgela-
denen Verfahren deutlich, da
beim Jet-Pulse-Verfahren etwa
das 2-fache des Systemdrucks
als Vordruck nétigt wird. Weiter-
hin kann die Abreinigungsinten-
sitat fur problematische Staube
(z.B. klebrige Staube aus der
thermischen Abfallbehandlung)
gesteigert werden. Zwischen die
Abreinigungseinrichtung und den
Filterkerzen kann ein Sicherheits-

filter integriert werden. Dieses
wird bei den oben erwédhnten
Kohleverstromungsverfahren
zum Schutz der Gasturbine zwin-
gend gefordert. Zur Bereitstellung
des kurzzeitigen hohen Mas-
senstroms an Abreinigungsgas
mussen die Abreinigungsleitun-
gen und -ventile entsprechend
grof3 dimensioniert sein (Nenn-
weite 80-250 mm) und innerhalb
von 200 ms o6ffnen und schlie-
Ren. Die Freischaltung des Abrei-
nigungsgasstroms bzw. des
Reingasstroms im Filtrationsfall
ermoglicht ein strémungsdynami-
sches Schaltelement. Dieses
passiv wirkende Kanalsystem ist
so ausgelegt, dass es bei der Fil-
tration nur einen geringen Druck-
verlust aufweist, bei der Abreini-
gung jedoch den Verlust an Abrei-
nigungsgas begrenzt.

Eine weitere entscheidende Rolle
fur die Abreinigung spielt der
Druckaufbau. Um den Staubku-
chen vollstandig abzureinigen,
sollte der Druckaufbau am Staub-
kuchen mdéglichst schnell erfol-
gen. Dies ist bei den beiden bis-
her genannten Verfahren (Jet-
Pulse und CPP) aufgrund der

starken Dampfung des Drucksig-
nals beim Durchgang durch das
Filtermedium jedoch nicht der
Fall [18] (vgl. Abb. 6 links).

Fur Hochtemperaturanwendun-
gen und starre Filtermaterialien
weitaus besser geeignet ist dage-
gen ein im ITC-TAB neu ent-
wickeltes Abreinigungsverfahren
— die rohgasseitige Druckabsen-
kung [19, 20] (vgl. Abb. 6 rechts).
Dabei wird Wasser unter hohem
Druck kurzzeitig auf der Rohgas-
seite des Filterbehélters sehr fein
zerstaubt [21]. Bei Prozesstem-
peraturen bis 850 °C verdampft
das eingespriihte Wasser inner-
halb weniger Millisekunden [22].
Die zur Verdampfung notwendige
Energie wird dabei vollstandig
dem heif3en Prozessgas entnom-
men. Dies fuhrt zur schlagartigen
Abkuhlung des Gases, verbun-
den mit einer Druckabsenkung.
Sie Uiberkompensiert die Drucker-
hoéhung durch den zusatzlichen
Wasserdampfanteil im Prozess-
gas. Dieses Abreinigungsverfah-
ren erlaubt neben der Abreini-
gung von durchstromten Filter-
elementen auch die Abreinigung
von nicht durchstrombaren Fla-

Druck

Zeit

Filtermedium

Ausbreitungs-

richtung

200 ms
Reingasseite

——

Rohgasseite

Filtermedium

Druck
Reingasseite

Staubkuchen
Aushritungs-
rihtqng
w 10ms
Rohgasseite

Abb. 6: Schematischer Vergleich der Drucksignale beim Jet-Pulse- und CPP-Verfahren (links) und bei der Ab-
reinigung durch rohgasseitige Druckabsenkung (rechts). Die Ausbreitungsrichtung der Druckstérung ist bei

den beiden Abreinigungsverfahren entgegengesetzt. Im Gegensatz zum stark gedampften Druckimpuls beim
Jet-Pulse-Verfahren lauft bei der neuentwickelten rohgasseitigen Druckabsenkung eine Expansionswelle un-
gedampft in den Staubkuchen.
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chen wie z.B. staubbelegte War-
metauscherrohre im Abhitzekes-
sel oder die Feuerraumausklei-
dung selbst.

Derzeit werden Keramikfilter
Uberwiegend in Form von Filter-
kerzen ausgefuhrt (vgl. Abb. 4).
Sie werden als selbsttragende
Strukturen aus keramischen Fa-
sergeweben, direkt aus Faser-
Suspensionen oder als Kornke-
ramik hergestellt. Gangige Fa-
serkerzen (Aluminosilikatfasern)
weisen zwar sehr gute Abschei-
deeigenschaften auf, sind aber
mechanisch sehr empfindlich.
Robuster sind die, durch Stamp-
fen oder Extrudieren gefertigten,
kornkeramischen Filterkerzen
auf Basis von aluminosilikatisch
gebundenen SiC-Kdrnern. Die
eigentliche Filtrationsschicht be-
steht aus einer dinnen korn-
oder faserkeramischen Beschich-
tung von 50-200 um, die auf ei-
ner dickwandigen Tragstruktur
aufgebracht wird. Zunehmende
Bedeutung gewinnen andere Fil-

terformen. Wabenkdrper (Abb.
7a) werden z.B. als Dieselruf3-
filter in Kraftfahrzeugen einge-
setzt. Die Enden der Strémungs-
kanale sind beidseitig abwech-
selnd verschlossen und die poro-
sen Kanalwénde dienen als Fil-
terschicht. Im Vergleich zu den
Filterkerzen ermdglichen sie
grolRere Filterflachen bei gerin-
gem Bauvolumen. In die gleiche
Richtung zielen Crossflow-Ele-
mente (Abb. 7b), bei denen
staubhaltiges und gereinigtes
Gas im rechten Winkel, Uber
Kreuz, gefuhrt werden. Proble-
matisch ist fur beide Filterformen
bisher die Abreinigung der staub-
belegten Kanéle, auch werden
nur geringe Staubkonzentratio-
nen beherrscht.

Filterkeramik

Im Gegensatz zu sogenannten
Speicherfiltern, bei denen die
Staubabscheidung Uberwiegend
im Filtermedium erfolgt (Tiefenfil-
tration), wird bei den regenerierba-

ren Filtermedien eine zyklische,
oberflachennahe Staubschichtbil-
dung angestrebt (Oberflachenfil-
tration). Als Materialien fir kerami-
sche Filtermedien werden die
auch im Feuerfestbereich verwen-
deten Ausgangsstoffe Aluminosili-
kat, Cordierit, SiC, Al,O,, Spinell,
ZrO, etc. eingesetzt. Die Einsatz-
temperaturen gebrauchlicher Fil-
terkerzen reichen derzeit bis ca.
850 °C, wahrend die angestreb-
ten Anwendungstemperaturen bis
zu ca. 1400 °C betragen. Werk-
stofftechnisch aktuelle Problemfel-
der dieser Kerzen sind die Erwei-
chung der Bindermaterialien ober-
halb ca. 800 °C, die Korrosion
durch Alkalien, Wasserdampf, etc.
sowie die Oxidation von SiC-Kera-
miken. Den drastischen Einfluss
der Betriebsbedingungen zeigen
Untersuchungen an kornkerami-
schen SiC-Filterkerzen, bei denen
als Folge von betriebsbedingter
Korrosion und mechanischer Be-
anspruchung die Festigkeit ge-
genliber dem neuwertigen Zu-
stand um bis zu 40 % abnahm.

Rohgaseintritt

Rohgaskanal

Reingaskanal

Filterschicht

Reingasaustritt

Rohgas-
eintritt

Filterschicht

Reingasaustritt

{ Reingaskanal

Abb. 7: Schematische Darstellung Wabenkérper (a) und Crossflow-Element (b).
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Darliber hinaus resultieren werk-
stofftechnische Problemfelder aus
dem Filterbetrieb. Wegen ihrer
Unempfindlichkeit gegen Thermo-
wechsel- und Thermoschockbe-
anspruchung bei der Abreinigung
werden derzeit fast ausschlief3lich
die vergleichsweise teuren SiC-
Filterkeramiken eingesetzt. Die fur
viele Anwendungen gunstigeren
oxidkeramischen Materialien wer-
den nicht zuletzt durch die im ITC-
TAB entwickelten Abreinigungs-
verfahren und der damit verbun-
denen reduzierten thermischen
Beanspruchung interessant.

Nicht nur werkstofftechnisch, son-
dern auch im strukturellen Aufbau
der Filter besteht ein immen-
ser Optimierungsbedarf. Die ge-
brauchlichen dickwandigen Filter-
kerzen weisen bei typischen
Porositaten um 60 % einen un-
verhéltnismafig hohen Druckver-
lust auf. Der damit verbundene
hohe Energiebedarf, verscharft

durch die vergleichsweise geringe
Filterflache je Kerze, begrenzt An-
wendungen bei Umgebungsdruck
bisher auf kleine Anlagen. Proble-
matisch ist auch die Verstop-
fungsempfindlichkeit der kerami-
schen Filterwerkstoffe gegenuber
Feinstauben, die typisch sind fur
Hochtemperaturprozesse. Ein
weiteres Problem stellen klebrige
bzw. backende — d.h. schwer ab-
reinighbare — Staube dar.

Durch die gegenlaufige Wirkung
der entscheidenden Strukturpara-
meter Porositat, Porengroile,
KorngréRe bzw. Faserdurchmes-
ser und Wandstarke auf die filter-
und materialtechnischen Ziel-
gréRRen, sind die gestellten Anfor-
derungen mit einem einheitlichen
Material nicht zu erfillen. So
nehmen z.B. mit abnehmender
Wandstarke Permeabilitdt und
Abreinigbarkeit zu. Mit abneh-
mender Wandstarke wird aller-
dings auch der Abscheidegrad re-

Druckverlustzunahme Ap - Ap, [Pa]

6000

BaS0,-Staub:
d,=0,5pm

u:=5,0 cm/s
4000 -

2000+

prototypisch, 100 um

ideal

0 1 2

Staubbeladung mg,,, / Aqye, [0/m?]

3 4

Abb. 8: Druckverlustzunahme als Funktion der Staubbeladung fur konven-
tionelle Filtermembranen mit unterschiedlicher Dicke, sowie fur einen fein-
kornigeren Membran-Prototyp. Zum Vergleich ist die Druckverlustzunahme
allein durch die anwachsende Staubschichtdicke dargestellt (ideale Ober-
flachenfiltration).

duziert und die Bruchanfalligkeit
erhoht. Der Ausweg besteht im
mehrschichtigen Gefiligeaufbau
mit einer Funktionstrennung der
einzelnen Schichten. Zur Rohgas-
seite hin wird eine hinsichtlich Ab-
scheidegrad und Abreinigbarkeit
optimierte Filtermembran aufge-
bracht. Aufgabe dieser Membran
ist die oberflachennahe Abschei-
dung der Staubpartikeln, bei mini-
malen  Haftkraften zwischen
Membran und Staub. Die reingas-
seitige Schicht hat im wesentli-
chen tragende Funktion und sollte
bei ausreichender Festigkeit mog-
lichst wenig zum Gesamtdruck-
verlust der Keramik beitragen.
Diese Stutzstruktur muss deshalb
eine moglichst grobe und offenpo-
rige Keramik sein. Von einschnei-
dender Bedeutung fur das Be-
triebsverhalten der Filterkeramik
ist ein homogenes Geflge, d.h.
gleichférmig dicke Schichten und
vor allem eine enge Poren- und
KorngréRRenverteilung. So kénnen
lokale Inhomogenitaten zu einer
drastischen Verschlechterung im
Betriebsverhalten fihren und da-
mit die Filterkeramik unbrauchbar
machen. Den Einfluss von Gefl-
gestruktur und Membrandicke auf
das Filtrationsverhalten kerami-
scher Filtermembranen zeigt die
Abb. 8. Untersucht wurden unter-
schiedlich dicke Membranen aus
einer konventionellen Mullit-Kera-
mik (KorngréRe 30 um, breite Po-
rengréRenverteilung), sowie der
Prototyp einer feinkdrnigeren Ke-
ramikmembran mit besonders en-
ger PorengroRenverteilung. Er-
mittelt wurde die Druckverlustzu-
nahme als Funktion der Beladung
mit BaSO,-Feinstaub.

Angestrebt wird eine mit der Be-
ladung linear ansteigende Druck-
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verlustzunahme. Die gemesse-
nen Druckverlustzunahmen wei-
chen jedoch vom linearen Verlauf
fur ideale Oberflachenfiltration
mehr oder weniger stark ab, well
die Feinstaubabscheidung erst
nach und nach aus der Keramik-
struktur an die Oberflache verla-
gert wird. Besonders auf diinnen
Membranen aus konventioneller
Keramik wird erst bei sehr hoher
Feinstaubbeladung ein geschlos-
sener Staubkuchen gebildet, der
in der Folge die Filtration Uber-
nimmt. Schlie3lich nahern sich al-
le Kurvensteigungen mit zuneh-
mender Beladung asymptotisch
etwa der Steigung fur ideale
Oberflachenfiltration. Bei dem
Prototyp der Keramikmembran
mit enger PorengréRenverteilung
wird die Feinstaubabscheidung
sehr viel rascher aus der Kera-
mikstruktur an die Oberflache
verlagert, so dass die Druckver-
lustzunahme dem idealen Verlauf
sehr nahe kommt. Sie zeigt be-
reits bei geringer Membrandicke
eine drastisch reduzierte Verstop-
fungsanfalligkeit.

Insbesondere bei klebrigen und
backenden Stauben bieten nano-
skalige Membranen einen erfolg-
versprechenden Ansatz, um das
Filtrationsverhalten keramischer
Hochtemperatur-Filterwerkstoffe

entscheidend zu verbessern [23,
24] (Abb. 9). Bei Temperaturen
bis 600 °C konnte fur derart be-
schichtete Filter eine Abreinigung
von klebrigen Stduben erzielt
werden, was mit den bisher un-
tersuchten kommerziellen Filtern
nicht moglich war. Einen vielver-
sprechenden Ansatz fur Trag-
strukturen stellen Schaumkera-
miken dar. Gerade mit Blick auf
Anwendungen bei Umgebungs-

Abb. 9: Rasterelektronenmikroskopische Aufnahmen von der
Oberflache (a) und der Bruchflache (b) einer hochporésen Filter-
membran aus Al ,0,-Nanopartikeln, aufgebracht auf eine Stan-
dardfilterkeramik (SiC-Tragstruktur mit Mullit-Beschichtung).

druck lassen diese wie Kunst-
stoffschdume aufgebauten Kera-
miken eine erhebliche Reduzie-
rung des Druckverlustes zu.

Zusammenfassung und
Ausblick

Bei der Verbrennung von Abfallen
entstehen aus dem Brandgut so-
wie im Verlauf des Verbrennungs-
prozesses erhebliche Partikel-
mengen, die mit dem Rauchgas
ausgetragen werden. Besondere
Kennzeichen dieser Staube sind
niedrige Erweichungstemperatu-
ren, ein hoher Feinpartikelanteil
und, in Verbindung mit den
Rauchgasen, ein hohes Korrosi-
onspotential. Die stark schwan-
kende und uneinheitliche Abfall-
zusammensetzung fihrt zusatz-
lich zu einer grof3en Variation in
diesen Eigenschaften.

Keramische Filtersysteme bieten
die Moglichkeit, den Gesamtpro-
zess zu vereinfachen und den
energetischen Wirkungsgrad zu
erhdhen. Verfluigbare Filterkera-
miken weisen derzeit noch un-
wirtschaftlich hohe Druckverluste

fur die bei Umgebungsdruck be-
triebenen Verbrennungsverfah-
ren auf. Sie bendtigen dariber
hinaus in grof3technischen An-
wendungen zuviel Platz. Auch ist
die geforderte Langzeitstabilitat
wegen  Verstopfungsneigung,
nicht angepassten Reinigungs-
verfahren und Bruchempfindlich-
keit noch nicht gewahrleistet.

Zwei im Forschungszentrum lau-
fende Entwicklungen zur Rege-
nerierung von keramischen Filter-
systemen fuhren zu einer effizi-
enteren Abreinigung von Kera-
mikfiltern im laufenden Betrieb,
da sie speziell auf den Hochtem-
peraturbetrieb starrer Filtermedi-
en abgestimmt sind. Eines da-
von, das CPP — Abreinigungsver-
fahren, befindet sich kurz vor der
Markteinfiihrung. Neu entwickelte
nanostrukturierte Filtermembra-
nen sind speziell auf die Filtration
von klebrigen und backenden
Stauben ausgerichtet, die in ther-
mischen Abfallbehandlungsanla-
gen bereits bei vergleichsweise
niedrigen Temperaturen auftre-
ten. Begonnen wurde mit Ent-
wicklungsarbeiten zu neuartigen
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Stutzstrukturen auf Basis so-
genannter Schaumkeramiken.
Durch einen speziellen Ferti-
gungsprozess konnen platzspa-
rende Bauformen hoher Festig-
keit realisiert werden, die infolge
der Schaumstruktur sehr niedrige
Durchstromungswiderstéande auf-
weisen. Die Filter kbnnen so kon-
zipiert werden, dass auch hohe
Staubgehalte bewaltigt werden.

Die genannten Entwicklungen er-
mdglichen HeilR3gasreinigungssy-
steme, die die hohe chemische
Resistenz und die Temperaturbe-
standigkeit keramischer Materia-
lien vorteilhaft mit den prozess-
technischen Anforderungen der
thermischen Abfallbehandlung
verknupfen. Durch keramikge-
rechte Bauformen und Abreini-
gungsverfahren lassen sich kera-
miktypische Begrenzungen infol-

ge Sprodigkeit, Bruchanfalligkeit
und Empfindlichkeit gegentber
schnellem Temperaturwechsel
auffangen.

Gelingt es, die dargestellten Pro-
bleme zu wirtschaftlich vertretba-
ren Kosten zu l6sen, kénnen die
prozesstechnischen Vorteile ei-
ner Heil3gasreinigungsstufe, die
unmittelbar hinter der Feuerung
betrieben wird, genutzt werden.
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Stoffstrome und Rickstandsmengen in der Rauchgas-
reinigung von Abfallverbrennungsanlagen
M. Achternbosch, ITAS; U. Richers, ITC

Einleitung und
Problemstellung

In der Bundesrepublik Deutsch-
land wird, unabhangig von der
aktuellen Diskussion um die Ab-
fallwirtschaft, von Abfallverbren-
nungsanlagen ein wesentlicher
Beitrag zur Entsorgung von Rest-
muill geleistet. An 57 Standorten
werden Abfallverbrennungsanla-
gen betrieben, die jahrlich ca.
13,5 Mio t Abfall entsorgen kon-
nen. Dartber hinaus befinden
sich mindestens 7 Anlagen in der
Planung. [1]

In Zukunft missen Altanlagen er-
setzt und aufgrund aktueller
rechtlicher Anforderungen, wie
z.B. der ,Technische Anleitung
Siedlungsabfall“, neue Anlagen
errichtet werden. In diesem Zu-

sammenhang stellt sich die Fra-
ge, aus welchen Verfahrensstu-
fen die erforderliche Rauchgas-
reinigung aufgebaut sein soll. Die
zum Teil sehr aufwendigen
Rauchgasreinigungsanlagen an
bestehenden Anlagen sind die
Folge der immer weiter herabge-
setzten Emissionsgrenzwerte in
den letzten 15 Jahren oder erga-
ben sich aus der Forderung nach
einer moglichst weitgehenden
Unterschreitung der gesetzlich
geforderten Grenzwerte.

Es fehlen Vergleiche, in denen
die Verteilung der Schadstoffe in
Abhangigkeit vom Aufbau der
Rauchgasreinigung unter Be-
ricksichtigung des Hilfschemika-
lienbedarfs, der erzeugten Ruck-
stéande und der Investitionskosten
erfasst werden.

Anlagentechnik und
Rauchgasreinigung

In der Bundesrepublik Deutsch-
land werden, bis auf wenige Aus-
nahmen, zur thermischen Abfall-
behandlung Rostfeuerungen ein-
gesetzt. Abb. 1 zeigt schematisch
den Aufbau einer solchen Anlage.

Der angelieferte Restmuill wird im
Bunker (1) zwischengelagert. Mit
dem Kran wird die Aufgabevor-
richtung fr die Zufihrung der Ab-
falle in den Feuerraum (3) be-
schickt, wo die Abfélle auf dem
Rost verbrennen. Die fir die Ver-
brennung erforderliche Luft wird
von unten durch Offnungen im
Rost (Primarluft) oder direkt in
den Feuerraum (Sekundarluft)
eingedist. Der feste Verbren-
nungsruckstand, bezeichnet als

2 Schlackebunker
3 Feuerraum mit Rost
4 Kessel

®

6 Gehldse
7 Rauchgaswésche (sauer)
8 Rauchgaswésche (neutral)

12 4
= .
W R
g .-'.H{".E
3 Al
B 1 8) (0
k - @l (@
T
L .I::L
1 Bunker 5 Staubfilter 9 Kamin

12 SNCR-Anlage

10 Emissionsiiberwachung
11 Eindampfanlage

Abb. 1: Schematischer Aufbau einer Abfallverbrennungsanlage mit einfacher nasser Rauchgasreinigung.
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Rostasche oder Schlacke, fallt
am Rostende in ein Wasserbad
und wird dem Schlackebunker (2)
zugefihrt.

Die heillen Rauchgase, die bei
der Verbrennung entstehen, ge-
ben ihre Wéarmeenergie an den
Wasserdampfkreislauf des Kes-
sels (4) ab, der oberhalb des Feu-
erraums angeordnet ist. Die Tem-
peratur sinkt dabei von ca.
1000 °C auf Werte im Bereich um
200 °C ab. Die im Rauchgas ent-
haltenen Schadstoffe werden in
der nachfolgenden Rauchgasrei-
nigung abgetrennt. Die in Abb. 1
gezeigte Rauchgasreinigung
stellt eine relativ einfache Varian-
te von vielen Mdglichkeiten dar.
Sie ist aus einem Gewebefilter (5)
und einem zweistufigen Wa-
schersystem (7, 8) aufgebaut.
Das Geblase (6) ist zum Aus-
gleich der Druckverluste erforder-
lich.

Der im Rauchgas enthaltene
Staub wird mit einem Gewebefil-
ter (5) aus dem Rauchgas abge-
trennt. Organische Schadstoffe,
einschliel3lich der polychlorierten
Dioxine und Furane und Queck-
silber, werden ebenfalls im Ge-
webefilter durch Adsorption an
Koks abgetrennt, der vor dem
Gewebefilter in den Rauchgas-
kanal eingeblasen wird. In der er-
sten Stufe des Waschersystems
wird mit einer sauren Absorp-
tionslésung tiberwiegend HCl aus
dem Rauchgas entfernt. In der
zweiten Stufe wird eine neutrale
Waschlésung zur Abscheidung
von SO, verwendet. Zur Reduzie-
rung der Stickoxidemissionen
wird das selektive nicht kata-
lytische Reduktionsverfahren
(SNCR) eingesetzt (12). Die se-

parate Eindampfung (11) gewéahr-
leistet einen abwasserfreien Be-
trieb der Rauchgasreinigung.

Vorgehensweise und
Bilanzraum

Fur die Berechnung der Stoffstro-
me wird von einer Modellanlage
ausgegangen, denn in friheren
Arbeiten wurden fir zwei identi-
sche aufgebaute grofdtechnische
Rauchgasreinigungsanlagen auf-
grund unterschiedlicher Betriebs-
weisen differierende Stoffstrome
errechnet [2], [3]. Die erforder-
lichen Basisdaten wurden bei Be-
treibern und Herstellern erfragt
oder der Literatur entnommen.

Der Bilanzraum umfasst die ge-
samte Rauchgasreinigungsanla-
ge und berticksichtigt das Rauch-
gas, die erforderlichen Hilfs-
chemikalien und die Rickstande
der einzelnen Verfahrensstufen.
Folglich beginnt der Bilanzraum
am Kesselende und endet am
Kamin. Im Rahmen dieser Arbeit
werden Schwefel, Chlor und Cad-
mium in Form der chemischen
Elemente betrachtet. Die Anga-
ben in den dargestellten Sankey-
Diagrammen werden auf 1 Tonne
Abfall (t,) bezogen. Nur auf die-
sem Weg koénnen die unter-
schiedlichen chemischen Verbin-
dungen, die im verfahrenstech-
nischen Rauchgasreinigungspro-
zess entstehen, bertcksichtigt
werden.

Im Rahmen der Bilanzen wurde
fur die nassen Rauchgasreini-
gungssysteme die derzeitige
Rechtslage in der Bundesrepu-
blik Deutschland bericksichtigt,
die einen abwasserfreien Betrieb
fordert. Die Stoffstrome in den

Eindampfanlagen werden nicht
explizit aufgefihrt.

Die Berechnung der Kosten er-
wies sich aufgrund der vielen Ein-
flussfaktoren als sehr schwierig
und beschrankt sich aus diesen
Griunden auf die Investitionsko-
sten der einzelnen Anlagenteile
ohne Mess- und Regeltechnik
und weitere Kosten. Fur die Kal-
kulation wurde von einer Anlage
mit einer jahrlichen Gesamtkapa-
zitat von 200.000 t ausgegangen,
die aus zwei identischen Verbren-
nungslinien mit Rauchgasreini-
gung aufgebaut ist. Anlagen mit
einer deutlich kleineren Gesamt-
kapazitat wirden zu hohe Entsor-
gungskosten verursachen.

Bilanzen fir die

Rauchgasreinigungs-
anlagen

Im folgenden werden drei Rauch-
gasreinigungsanlagen kurz be-
schrieben und die Stoffbilanzen
vorgestellt. Die Modellanlagen A
und B setzen zur Rauchgasreini-
gung Nassverfahren ein, wobei
Anlage A einen relativ einfachen
Aufbau ohne Feinreinigungsstufe
hat und Anlage B dagegen auf-
wendig mit Berlcksichtigung ei-
ner Feinreinigung konzipiert ist.
Anlage C setzt ein konditioniertes
Trockenverfahren mit sehr einfa-
chem Aufbau ein.

Modellanlage A

Die Rauchgasreinigung der Mo-
dellanlage A entspricht in ihrem
Aufbau der Anlage in Abb. 1. Im
Rahmen der Berechnungen wird
davon ausgegangen, dass das
SNCR-Verfahren keinen Einfluss
auf die Stoffstrome hat. Fur diese
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Anlage zeigt Abb. 2 die Chlor-
bilanz. Die Bilanzierungen gehen
einheitlich fur alle Modellanlagen
von 5890 g/t, Chlor im staubhalti-
gen Rohgas aus.

Die in der Flugasche enthaltene
Chlorfracht betragt 720 g/t, und
wird im Gewebefilter abgetrennt.
Die Hauptmenge der sich in der
Gasphase befindlichen Chlor-
fracht wird mit 4587 g/t, im HCI-
Wascher abgeschieden. Im SO,-
Wascher werden nur 569 g/t,
Chlor aus dem Rauchgas ent-
fernt. Eine Aufarbeitung der Ab-
wasser aus den Waschern erfolgt
extern auRerhalb des Bilanzrau-
mes. Am Ende der Rauchgas-
reinigungsstrecke verlassen mit
dem Reingas 14,1 g/t, Chlor die
Anlage.

Wie aus Abb. 3 ersichtlich ist, un-
terscheidet sich die Schwefel-
verteilung in der Anlage deutlich
von der des Chlors.

Die Bilanz beginnt mit einer
Schwefelfracht im staubhaltigen
Rohgas nach Kessel von
1265 g/t, Schwefel. Die im Filter-
staub enthaltene Schwefelfracht
wird auf 560 g/t, berechnet. Mit
70 g/t, Schwefel werden im fol-
genden HCI-Wascher nur geringe
Mengen abgeschieden, wogegen
im SO,-Wascher 621 g/t, Schwe-
fel abgetrennt werden. Die Ab-
wasser aus den Waschern wer-
den in einer externen Anlage auf-
gearbeitet. Mit dem Reingas ge-
langen 14,1 g/t, Schwefel in die
Atmosphére.

Abb. 4 zeigt die Verteilung von
Cadmium in der Rauchgasreini-
gungsanlage der Modellanlage A.

Das im Feinstaub angereicherte
Cadmium wird im Gewebefilter

— — 14,1
Lo — 5 = N i
. | Rohgas | Z 2 1_% Reingas
§ mitStaub | ‘& 5170 = EN
S 2 %
P < —
2 s | 569
Flugasche oo ———— i
| Exteme Aufarbeitung |
Abb. 2: Chlorbilanz der Modellanlage A; alle Angaben in g/t Abfall.
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Abb. 3: Schwefelbilanz der Modellanlage A; alle Angaben in g/t Abfall.
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Abb. 4: Cadmiumbilanz der Modellanlage A; alle Angaben in g/t Abfall.
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praktisch vollstandig aus dem
Rohgas entfernt. Es wird hier ei-
ne Abscheidung von ca. 99 % zu-
grunde gelegt, so dass nur noch
sehr  kleine  Mengen von
0,058 g/t, Cadmium im Rauchgas
nach dem Gewebefilter vor-
handen sind. Mit 0,038 g/t, und
0,015 g/t, an Cadmium werden in
den beiden Waschern nur noch

geringe Mengen abgeschieden.
Im Reingas verbleiben
0,0047 g/t, Cadmium.

Modellanlage B

Die Rauchgasreinigung der Mo-
dellanlage B besteht, wie in Abb.
5 gezeigt, aus Elekrofilter, Sprih-
trockner, Elektrofilter, HCI-Wa-

E-Filter

Feuerung

Spriihtrockner E-Filter

Kamin

=]
~

Koks

NH,

SCR l Adsorber

\A 4

=l

Staub

Austrag:-- Neutralisation |« Ca-Verh.

2/
Austrag

Abb. 5: Schematischer Aufbau der Modellanlage B mit aufwendig aufgebau-
ter nasser Rauchgasreingung.
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Abb. 6: Chlorbilanz der Modellanlage B; alle Angaben in g/t Abfall.

scher, SO,-Wascher, selektiv ka-
talytischem Reduktionsverfahren
(SCR) und Wanderbettadsorber.

Der erste Elektrofilter fuhrt eine
Entstaubung des Rohgases
durch. Im Sprahtrockner wird die
Restwadrme der Rauchgase zur
Verdampfung der neutralisierten
Abwasser aus den Waschern ge-
nutzt. Die dabei fest anfallenden
Salzriickstande werden im zwei-
ten Elektrofilter aus dem Rauch-
gas abgetrennt. Im zweistufigen
Wascher wird das Rauchgas von
gasférmigen sauren Schadstof-
fen befreit, und die entstehenden
Absalzungen werden dem Spriih-
trockner zugefuhrt. Nach einer
Entstickung mit einem SCR-Ver-
fahren erfolgt eine Feinreinigung
der Rauchgase in einem Koks-
Wanderbettadsorber.

Fur Modellanlage B ist die Chlor-
bilanz in Abb. 6 dargestellt. Aus-
gehend von 5890 g Chlor pro
Tonne Abfall im staubhaltigen
Rohgas nach Kessel entfernt der
Elektrofilter 720 g/t, Chlorid, das
im Filterstaub gebunden ist.

Fur die Abscheidung von Chlor im
Elektrofilter wird die gleiche Ab-
scheiderate wie fur einen Gewe-
befilter angenommen, da bei Ge-
webefiltern der gegentber Elek-
trofiltern etwas gréf3ere Abschei-
degrad sich nicht mengenmaRig
in bezug auf die Fracht auswirkt.
Somit entspricht die Abscheidung
in der Entstaubungsstufe der in
Anlage A.

Beim Durchgang durch den
Spruhtrockner verandert sich die
Chlorfracht im Rauchgas nicht.
Im HCI-Wéascher erfolgt mit
4587 glt, Chlor die Hauptab-
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Abb. 7: Schwefelbilanz der Modellanlage B; alle Angaben in g/t Abfall.

scheidung wahrend im SO,-Wé&-
scher nur 569 g/t, aus der Gas-
phase entfernt werden. Die ge-
samten Abwasser aus den Wa-
schern und folglich der staubfor-
mige Rauchgasreinigungsrick-
stand aus dem zweiten Elektrofil-
ter enthalten 5156 g/t, an Chlorid.
Die im Rauchgas verbleibende
Chlorfracht durchlauft unveran-
dert den SCR-Katalysator. Der
Wanderbettadsorber reduziert
die Chlorfracht nochmals um die
Hélfte, so dass das Reingas ca.
7 g/t, Chlor enthalt.

Die Verteilung von Schwefel in
Anlage B ist in Abb. 7 dargestellt.

Von den 1265 g/t, Schwefel im
staubhaltigen Rohgas werden im
Elektrofilter 560 g/t, abgeschie-
den. Fir Schwefel wird entspre-
chend zu Chlor im Elektrofilter die
gleiche Abscheiderate wie fur ei-
nen Gewebefilter angenommen.
Der Spruhtrockner hat auf den
Schwefelgehalt im Rauchgas kei-
nen signifikanten Einfluss, und es
werden im folgenden HCI-Wa-

scher aus dem staubfreien
Rauchgas mit 70 g/t, nur geringe
Mengen an Schwefel abgeschie-
den. Die Hauptabscheidung er-
folgt im SO,-Wéascher, wo
621 g/t, Schwefel von der Ab-
sorptionslésung  aufgenommen
werden. Der nachfolgende SCR-
Katalysator hat keinen Einfluss

auf die Schwefelfracht. Die ab-
schlieBende Feinreinigung senkt

die Schwefelfracht auf ca.
4,7 glt,.
Die Cadmiumbilanz in Abb. 8

geht, wie in allen Modellanlagen,
von 5,76 g/t, als Cadmiumfracht
im staubhaltigen Rohgas aus.

0,16 ‘_" [ . 0,0047 <0,0047
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Abb. 8: Cadmiumbilanz der Modellanlage B; alle Angaben in g/t Abfall.

(s.k.W.: sehr kleiner Wert).
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Im Elektrofilter werden ca. 98%
des gesamten Cadmiuminven-
tars abgeschieden, entsprechend
56 g/t, an Cadmium. Nur
0,16 g/t, an Cadmium gelangen
mit dem Rauchgas durch den
Sprahtrockner  zum  HCI-Wé&-
scher, in dem der gréR3te Teil der
verbliebenen Fracht abgeschie-
den wird. Der SO,-Wascher
nimmt entsprechend den durch-
gefuhrten Berechnungen eben-

falls geringe Mengen an Cadmi-
um auf, so dass das Rauchgas
nach dem Waéschersystem nur
sehr kleine Cadmiummengen
(0,0047 git,) enthalt. Im abschlie-
Renden Wanderbettadsorber fin-
det nochmals eine Abscheidung
von Cadmium statt, die aber auf-
grund der auf3erst niedrigen Kon-
zentrationswerte nicht mehr sinn-
voll berechnet werden kann.

Feuerung

SNCR

Kiihler

Wasser

Gewebe-

Kamin
filter

Ca(OH),

Austrag

Abb. 9: Schematischer Aufbau der Modellanlage C mit einem

konditionierten Trockenverfahren.
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Abb. 10: Chlorbilanz der Modellanlage C; alle Angaben in g/t Abfall.

Modellanlage C

Das konditionierte Trockenver-
fahren zur Rauchgasreinigung
unterscheidet sich, wie der Abb. 9
zu entnehmen ist, im Aufbau und
den verwendeten Hilfschemikali-
en von den Rauchgasreinigungs-
anlagen der Anlagen A und B.

In der Rauchgasreinigung der An-
lage C werden die Rauchgase
nach Austritt aus dem Kessel
zunachst durch Eindlisen von
Wasser abgekihlt, um optimale
Bedingungen fur die Abschei-
dung der Schadstoffe zu errei-
chen. Zur Abscheidung der
Schadstoffe wird dann ein Ge-
misch aus Calciumhydroxid und
Koks staubférmig eingeblasen
und im Gewebefilter abgeschie-
den. Zur Reduzierung der Stick-
oxide im Rauchgas wird an der
Anlage C ein SNCR-Verfahren
eingesetzt, das im Kessel instal-
liert ist. In den Sankey-Diagram-
men zur Anlage C ist aus Grin-
den der Vollstandigkeit das
SNCR-Verfahren eingezeichnet,
das aber auf die Stoffstrome kei-
nen Einfluss hat.

Wie in Abb. 10 dargestellt, geht
auch die Chlorbilanz im Falle
des konditionierten Trockenver-
fahrens von 5890 g/t, an Chlor im
staubhaltigen Rohgas nach Kes-
sel aus.

Nach Eindisung der festen Calci-
umverbindung wird Chlor Uber-
wiegend als Calciumchlorid bzw.
als Bestandteil des Flugstaubs im
Gewebefilter abgeschieden. Ins-
gesamt sind 5867 g/t, Chlor im
Ruckstand enthalten. Im Reingas
verbleiben 23,5 g/t, an Chlor.
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Auch beim Schwefel ergibt sich,
wie in Abb. 11 dargestellt, eine
ahnliche Verteilung.

Von den im Rauchgas mit Staub
am Kesselaustritt enthaltenen
1265 g/t, Schwefel werden durch
die Zugabe von Calciumhydroxid
am nachfolgenden Gewebefilter
1242 glt, als Flugstaub bzw. in
Form einer Calciumverbindung
als Rauchgasreinigungsprodukt
abgeschieden. Das Reingas ver-
lasst die Anlage mit einer Schwe-
felfracht von 23,5 g/t,.

Cadmium wird entsprechend der
Abb. 11, wie im Fall der Anlagen
A und B, als Filterstaubbestand-
teil fast vollstdndig im Gewebe-
filter abgetrennt.

Von den 5,76 g/t, im staubhal-
tigen Rohgas nach Kessel sind
nach den Berechnungen im
Reingas nach dem Gewebefilter
mit 0,0047 g/t, nur noch sehr ge-
ringe Mengen an Cadmium vor-
handen.

Vergleich der
Ruckstandsmengen

Die Ruckstandsmengen aus der
Rauchgasreinigung werden malf3-
gebend durch die Neutralisation
der sauren Schadstoffe HCI und
SO, sowie durch die Flugstaube
bestimmt. Die Berechnungen in
dieser Studie gehen von Flug-
staubmengen von 16 kg/t, aus.
Von geringerer Bedeutung ist der
Einsatz von Koks. Als Neutralisa-
tionsmittel werden in dieser Stu-
die fur die Nassverfahren NaOH
und Ca(OH), und fur das
Trockenverfahren nur Ca(OH),
festgelegt.

Rohgas
mit Staub
1265

Verdampfungskiihler
Gewebe-Filter

,_

235
Reingas

1242

Riickstand

Abb. 11: Schwefelbilanz der Modellanlage C; alle Angaben in

g/t Abfall.

Rohgas
mit Staub
5,76

L —
Vlerdampfungskiihler
Gewehe-Filter

0,0047

Reingas

~5,76

Riickstand

Abb. 12: Cadmiumbilanz der Modellanlage C; alle Angaben in

g/t Abfall.

Die eingesetzte Menge an Neu-
tralisationsmitteln ist vom ver-
wendeten Verfahren zur Abschei-
dung der sauren Schadstoffe ab-
hangig. Nass- und Trockenver-
fahren bendétigen zur Abschei-
dung der Schadstoffe unter-
schiedliche stéchiometrische Ver-
haltnisse bei der Zugabe von
Neutralisationsmitteln. Das sto-

chiometrische Verhaltnis ist defi-
niert als das Verhéaltnis von Aqui-
valenten der zugeftihrten Neutra-
lisatonsmittel in die Rauchgasrei-
nigung zu Aquivalenten der sau-
ren Schadstoffe (HCI, HF, SO,,
etc.) im Rauchgas. Mit dem
stéchiometrischen Verhaltnis
steigen die Ruckstandsmengen
an. In der folgenden Tabelle 1
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Rauchgasreinigung

zur Berechnung

stochiom. Faktor

Schwankungsbereich
in der Literatur

nass 1,1 1,1 bis 1,4
quasitrocken 2,5 2,2 bis 3,0
(kond.) trocken 2,8 2,4 bis > 3

Tab. 1: Stochiometrische Faktoren

sind die in der Literatur erwahn-
ten und im Rahmen der Berech-
nung verwendeten Werte ange-
geben.

Durch spezielle Herstellungsver-
fahren kann die Aktivitat der Cal-
ciumverbindungen verbessert
werden, wodurch der spezifische
Verbrauch gesenkt werden kann.
Diese hochaktiven Neutralisati-
onsmittel, deren Verwendung re-
lativ hohe Kosten verursacht,
werden in dieser Arbeit nicht
beruicksichtigt.

Die Berechnungen erfassen zu-
satzlich den Einsatz von Koks im
Gewebefilter, und Wanderbettad-
sorber sowie von Fallungsmitteln
zur Abtrennung von Schwerme-
tallen aus den Absalzungen der
Waéscher.

Fur Anlage B liegt die Verdamp-
fung der aus den Waschern an-

fallenden Abwaésser eigentlich
aullerhalb der Bilanzgrenzen.
Um die gesamten anfallenden
Ruckstandsmengen der betrach-
teten Anlagen miteinander ver-
gleichen zu kénnen, werden die
bei externer Verdampfung anfal-
lenden Rickstandsmengen in er-
ster Naherung den Rickstands-
mengen bei interner Verdamp-
fung im Sprihtrockner gleichge-
setzt. Insgesamt fallen in den
Modellanlagen die in Tabelle 2
angegebenen Rickstandsmen-
gen an.

Wie der Tabelle 2 enthommen
werden kann, sind die gesamten
Ruckstandsmengen fir die bei-
den Nassverfahren mit ca.
30 kgf/ty, gleich. Aufgrund des
hoheren stdchiometrischen Fak-
tors gegenlber den Nassverfah-
ren ergibt sich beim Trockenver-
fahren ein mehr als 40 % hoherer
Reststoffanfall.

Zusammenfassung

Die Bilanzen zeigen bei den Ele-
menten Chlor und Schwefel zwi-
schen den einzelnen Modellanla-
gen Unterschiede. Die Emissio-
nen dieser Elemente sind im Fall
der nassen Rauchgasreinigungs-
verfahren mit nachgeschalteter
Feinreinigungsstufe am niedrig-
sten. Im Vergleich dazu liegen die
Emissionen der konditioniert troc-
kenen Rauchgasreinigungsanla-
gen auf einem hoéheren Niveau.
Die Einhaltung der gesetzlichen
Grenzwerte der 17. BImSchV ist
in allen Anlagen sicher moglich.

Die erreichten Emissionswerte
werden bei der trockenen Rauch-
gasreinigung durch Art und Men-
ge des Hilfschemikalieneinsatzes
beeinflusst. Dies bedeutet, dass
im Fall der konditionierten trocke-
nen Rauchgasreinigung durch ei-
ne weitere Anhebung des
stdchiometrischen Faktors die E-
missionen auf das Niveau von
nassen Rauchgasreinigungssys-
temen abgesenkt werden kon-
nen.

Eine sichere Differenzierung zwi-
schen den verschiedenen Rauch-
gasreinigungsanlagen gelingt fur
die anderen bilanzierten Elemen-
te (Schwermetalle) nicht. Die

Modellanlage Ruckstand aus  Flugstaub- Kalk/Koks TMT-15 Ruckstand aus Gesamt
Neutralisation menge oder Koks externer Verdampfung
[ka/t ] (kg/t 4] (kg/t A] [kg/t ] [kg/t ] (kg/t ]
Anlage A 12,6 16 1 0,019 - 29,7
Anlage B extern 16 1 - 12,6 29,7
Anlage C 24,5 16 2,2 - - 42,7

Tab. 2: Gesamte Rickstandsmengen in den Modellanlagen
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Anlage Aufbau der Rauchgasreinigung [Mio DM/2 Linien]

Anlage A SNCR / Gewebefilter / Waschersystem inkl. Verdampfer 19

Anlage B Elektrofilter / Spruhtrockner / Elektrofilter / Waschersystem / 30
SCR / Wanderbettadsorber

Anlage C SNCR / Kihler / Gewebefilter 14

Tab. 3: Abgeschétzte Investitionskosten der Modellanlagen ohne Bauleistungen und Mess- und Re-

geltechnik.

Konzentrationen der betrachteten
Metalle sind sehr klein, so dass
eine  Abhangigkeit von der
Rauchgasreinigungsanlage nicht
mehr festzustellen ist.

Der Bedarf an Hilfschemikalien
und damit die Rickstandsmen-
gen wurden auf der Basis festge-
legter stéchiometrischer Faktoren
berechnet. Diese Zusammenhén-
ge wurden erstmals fundiert auf
einem Weg ermittelt, der einen
belastbaren Vergleich verschie-
dener Rauchgasreinigungsanla-
gen ermdglicht.  Erwartungs-
gemald ergaben die Berechnun-
gen eine Abstufung. Die Trocken-
verfahren haben einen hoheren
Bedarf an Hilfschemikalien und
erzeugen folglich héhere Ruck-
standsmengen.

Ein Vergleich der Investitionskos-
ten in Tabelle 3 zeigt dariber hin-
aus, dass die nasse Rauchgas-
reinigung mit Feinreinigung sich
durch hohe Investitionskosten
auszeichnet. Fir eine konditio-
niert trocken arbeitende Rauch-
gasreinigung liegen die Investiti-
onskosten deutlich niedriger.

Den niedrigeren Investitionskos-
ten bei Trockenverfahren stehen
allerdings groRere Ruckstands-
mengen gegenuber, deren Ent-
sorgung mit héheren Kosten ver-
bunden ist. Vor diesem Hinter-
grund erscheint die Modellanlage
A mit einer einfachen nassen
Rauchgasreinigung als interes-
sante Alternative. Gegenuber
konditionierten Trockenverfahren
zur Rauchgasreinigung fallen bei

nur wenig hodheren Investitions-
kosten deutlich geringe Riuck-
standsmengen an.

[1] M. Bart, B. Johnke, W. Butz,
Thermische, mechanisch-
biologische Behandlungs-
anlagen und Deponien fiir
Siedlungsabfélle in der
Bundesrepublik Deutschland,
Umweltbundesamt,

2. Auflage (10/1999)

[2] M. Achternbosch, U. Richers,
Muill und Abfall 30 (1998)
S. 246-253

[3] M. Achternbosch, U. Richers,
FZKA 5874,
Forschungszentrum Karlsruhe
(1997)
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Messung und Minderung von Quecksilber-
emissionen bei der thermischen Abfallbehandlung

H.-R. Paur, H. Bichele, Ch. Schrader, ITC; P. Bolin, Gotaverken Milj6é AB, Goteborg;
W. Winkler, Seefelder Messtechnik, Seefeld; W. Berkhahn, Analysentechnik Salem

Einleitung

Unter den toxischen Schwerme-
tallen ist Quecksilber eines der
gefahrlichsten Umweltgifte, das
ernste  Gesundheitsprobleme
hervorruft. Der Gebrauch und die
Emission von Quecksilber und
seiner Verbindungen wird daher
durch zahlreiche Gesetze be-
grenzt. In den letzten Jahren wur-
de Quecksilber aus vielen Pro-
dukten des taglichen Lebens ent-
fernt [1]. Trotz intensiver
Bemuihungen, das Problemele-
ment Quecksilber im Abfall zu
vermeiden oder quecksilberbela-
stete Produkte getrennt durch
Sammlungen zu erfassen, ist die
Einhaltung der Grenzwerte fir
Quecksilber und die Messung
von Quecksilber an Abfallver-
brennungsanlagen weiterhin ein
aktuelles und teilweise schwierig
zu lésendes Problem. In zuneh-
mendem Mall werden auch
qguecksilberhaltige Abfalle (z.B.
Klarschlamme) durch sogenann-
te Mitverbrennung in Kohlekraft-
werken entsorgt, deren Abgasrei-
nigung nicht fur die Rickhaltung
von Quecksilber ausgelegt ist.
Ein weiteres Problemfeld ist die
Entsorgung quecksilberbelaste-
ter Sonderabfdlle (Altlasten,
Ruckstande), die meist durch un-
tertagige Ablagerung erfolgt. So-
mit ergeben sich zahlreiche neue
Fragestellungen im Bereich der
Abgasreinigung und der Emissi-
onsmesstechnik.

Quecksilber wird bei der Verbren-
nung von Abféllen nahezu voll-
standig in die Gasphase uber-
fahrt, da die Quecksilberverbin-
dungen bei den Temperaturen im
Feuerraum zerfallen. Die Umset-
zung des Elements mit Rauch-

gasinhaltsstoffen wie z.B. Chlor-
wasserstoff, erfolgt erst bei der
Abkuhlung des Rauchgases im
Kessel und in den Filteranlagen.
Bei der Verbrennung von Abfallen
werden daher gasfoérmige Queck-
silberverbindungen (z.B. HgCl,)
und elementares Quecksilber
(Hg®) emittiert. Auf Grund der ho-
hen HCI-Konzentration Uberwiegt
im Rauchgas der Hausmiullver-
brennung das  zweiwertige
Quecksilber. Bei der Verbren-
nung von Klarschlamm fallt dage-
gen mehr elementares Quecksil-
ber an, da dort die HCI-Konzen-
tration im Rauchgas niedrig ist.
Bei der thermischen Behandlung
quecksilberkontaminierter Boden
entstehen Abgase, die sehr hohe
Konzentrationen des Elements
aufweisen.

Wahrend das  zweiwertige
Quecksilber in Ublichen Rauch-
gaswaschern weitgehend ausge-
waschen wird, kann das Element
wegen seiner schlechten Ldslich-
keit in wassrigen Lésungen nicht
zurlickgehalten werden. Ein wei-
teres Problem stellen die fur
Quecksilberemissionen typi-
schen Spitzenkonzentrationen
dar, die von Rauchgasreinigungs-
systemen nur unzureichend ab-
geschieden werden. Hohere Hg°-
Konzentrationen oder kurzfristige
Emissionsspitzen kodnnen zur
Uberschreitung der Emissions-
grenzwerte der 17. BImSchV (Ab-
fallverbrennungsanlagen-Verord-
nung) fihren, die Hg-Emissionen
auf einen Halbstundenmittelwert
von 50 pg m*begrenzt. Zusatzli-
che MinderungsmalRnahmen fir
Hg° werden daher eingesetzt wie
z.B. Adsorptionsverfahren auf Ak-
tivkohlebasis. Hierbei entstehen
erneut RuUckstdnde, die mit

Quecksilber verunreinigt sind [2].
Diese Rickstdnde werden meist
als Sonderabfall endgelagert. Bei
dieser Vorgehensweise bleibt
einzuwenden, dafld hiermit das
Problem verlagert und damit nur
teilweise geldst wird. Eine andere
Maoglichkeit ist die erneute Ver-
brennung der kontaminierten
Kohle, allerdings entsteht das
Problem der Abscheidung des
elementaren Quecksilbers er-
neut. Vorteilhafter ware es, das
Rauchgasreinigungssystem so
auszurtsten, dal? Quecksilber in
rezyklierbarer Form anfallt oder
nur eine geringe Abfallmenge ei-
ner endlagerfahigen Hg-Verbin-
dung entsteht.

Im folgenden beschreiben wir die
Entwicklung und die industrielle
Umsetzung unserer Verfahren
zur Messung und Abscheidung
von Quecksilber bei der thermi-
schen Abfallbehandlung.

Messung der

Hg-Konzentration
in Rauchgasen

Um die Quecksilberemission voll-
stéandig zu erfassen muss sowohl
das zweiwertige als auch das ele-
mentare Quecksilber bestimmt
werden. Da die Konzentrationen
meist im ppb-Bereich (ug/m,®) lie-
gen mufd besonders auf die mog-
liche Verfalschung der Messwer-
te durch Adsorptionseffekte ge-
achtet werden. Als Materialien
empfehlen sich vor allem beheiz-
te Teflonschlauche bzw. Glasroh-
re. Die Quecksilberchloridkon-
zentration kann aul3erdem leicht
durch reduzierende Stoffe (z.B.
Rauchgaskondensat) verfalscht
werden. Auch hier schafft eine
konsequente Beheizung der
Messleitungen Abhilfe.
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Zur Bestimmung der Gesamtkon-
zentration von Hg in Rauchgasen
werden nach der VDI Richtlinie
3868 Waschflaschen mit schwe-
felsaurer Kaliumpermanganatl®-
sung verwendet [3]. Alternativ ist
die trockene Adsorptionsmethode
[4] zu empfehlen. Durch Hinter-
einanderschalten eines HCI-im-
pragnierten DOWEX-1x8-lonen-
tauschers fur HgCl, und von jo-
dierter Aktivkohle fir Hg® kann
die Speziation leicht durchgefuhrt
werden (Abb. 1). Nach erfolgter
Probenahme werden die Adsor-
bentien getrennt aufgeschlossen
und der Quecksilbergehalt durch
Atomabsorptionsspektrometrie

(AAS) bestimmt. Mit Hilfe dieser
Methode wurden hinter dem Ab-
gasreinigungssystem an der
Mullverbrennungsanlage TAMA-
RA und an einer Klarschlammver-
brennungsanlage die Quecksil-
berkonzentrationen bestimmt:

Da bei der Hausmullverbrennung
(Abb. 2 links) vor allem zweiwerti-
ges Quecksilber vorliegt, kann
dieses gut im saueren Wascher
der TAMARA-Anlage ausgewa-

Partikel-Filter

Pumpe

Rotameter

Beheizte Teflonschlduche

Abb. 1: Adsorptionsmethode zur Speziation von zweiwertigem und elemen-

tarem Quecksilber [4].

schen werden. Bei der Klar-
schlammverbrennung (Abb. 2
rechts) werden deutlich erhéhte
Hg°-Werte gemessen, da das
Element in der Waschstufe der
Anlage nicht zurtickgehalten
wird.

GemaR der 17. BImSchV missen
Anlagenbetreiber die Einhaltung
der Hg-Grenzwerte von 50 pg/
m,> (Halbstundenmittelwert) und
30 pg/ m® (Tagesmittelwert) in
regelméafiigen Abstanden nach-

weisen. Die kiirzlich erfolgte An-
derung der 17. BImSchV [5] for-
dert die Installation kontinuierli-
cher Hg-Messeinrichtungen be-
reits bei Uberschreitung von 20%
eines Grenzwertes. Zur Messung
der Quecksilberemissionen von
Verbrennungsanlagen stehen am
Markt mehrere kontinuierliche
Messgerate zur Verfligung, unter
anderem das friher im For-
schungszentrum entwickelte Hg-
Mat-2-System [6],[7]. Im Rahmen
der gesetzlichen und wirtschaftli-

Hg [ug/m’]

O Hg° 90 1 am
D Hg2+

Hy [ug/m?]

10 1| ||

30 1
20 1
10 1
0 1

33

3

23

5678 9101112
h Mittelwerte

1234567891111

3 h Mittelwerte

Abb. 2: Quecksilberemission einer Hausmuillverbrennungsanlage (links) und einer Kléarschlamm-
verbrennungsanlage (rechts). Es wurden jeweils 3-h-Proben hinter den zweistufigen Rauchgas-
waschanlagen genommen und analysiert.
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Abb. 3: Hg-CEM Messgerat zur kontinuierlichen Bestimmung der Hg-Kon-
zentration in Rauchgasen.

chen Anforderungen dirfte in den
nachsten Jahren die Mitverbren-
nung quecksilberhaltiger Abfélle
wie z.B. Klarschlamme in Kohle-
kraftwerken und anderen
Hochtemperatur-Prozessen

(Stahlwerk, Zementindustrie) an
Bedeutung gewinnen. Daher ist
ein gestiegener Bedarf fur die
Uberwachung der Hg-Emission
aus Abfallverbrennungsanlagen
sowie aus Kohlekraftwerken und
der Zementindustrie erkennbar.

Zur Uberwachung dieser Anlagen
werden Messgerate mit deutlich
hoherer Empfindlichkeit als der
des Hg-Mat-2 bendtigt. AulRer-
dem sollen bei der Anwendung in
SO,-haltigen Gasen Queremp-
findlichkeiten vermieden werden.
SchlieBlich wird ein weitgehend
wartungsfreier Betrieb ange-
strebt, der auf die Nutzung der
friher verwendeten Reduktions-
chemikalien verzichtet.

Diese Forderungen werden von
dem gemeinsam mit einem Indu-
striepartner neuentwickelten Hg-
CEM erfullt, dessen Schaltskizze
in Abb. 3 gezeigt ist. Hier wird das
Rauchgas zunachst Uber einen
Katalysator (1) geleitet, der das
zweiwertige Quecksilber in Hg°
umwandelt. Dann wird das
Rauchgas schockartig abgekunhlt
(2), um die Neubildung von zwei-
wertigem Quecksilber zu vermei-
den und um Wasserdampf und
sauere Bestandteile zu konden-
sieren. Das so gereinigte Gas
durchstromt eine Goldfalle (3), in
der das elementare Hg durch
Amalgambildung gebunden wird.
In etwa zweiminitigen Abstanden
wird die Falle elektrisch aufge-
heizt und das Hg in einen Stick-
stoffstrom desorbiert. Die Hg-
Konzentration im Stickstoff wird
mittels ~ Atomabsorption  bei
254 nm gemessen (4) und bei
bekanntem Durchsatz auf die
Rauchgaskonzentration umge-
rechnet.
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Abb. 4: Kontinuierliche Messung der Emissionskonzentration (in pg/m

%) von Quecksilber mit dem

Hg-CEM an einer Hausmuillverbrennungsanlage (2 parallel laufende Messgeréate).
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Das Gerat wurde an einer Haus-
mullverbrennungsanlage im Dau-
erbetrieb getestet und optimiert.
Die Abb. 4 zeigt eine typische
Messkurve Uber 24 Stunden, die
am Abgas hinter dem Rauchgas-
reinigungssystem mit zwei unab-
hangig von einander arbeitenden
Geraten erhalten wurde. Hierbei
fallt auf, dass kontinuierlich eine
untere Hg-Konzentration emittiert
wird, die offenbar nicht unter-
schritten wird. Zusétzlich zeigen
die Emissionsspitzen, dass bei
der Verbrennung Hg-haltiger Ab-
falle kurzzeitig Hg-Emissionen
auftreten, die vom Rauchgasrei-
nigungssystem nicht zuriickge-
halten werden. Da die Emissions-
spitzen nur von kurzer Dauer
sind, werden die Tagesmittelwer-
te nicht Gberschritten. In nachster
Zeit soll das Messgerat auch fur
die Hg-Messung im Rauchgas
von Zementwerken und von
GroRkraftwerken erprobt werden.

Abscheidung von

Quecksilber durch das
MercOx-Verfahren

Um die Emission von elementa-
rem Quecksilber und die Entste-
hung Hg-verunreinigter Abfélle zu
verringern, wurde der MercOx-

Prozess entwickelt (Abb. 5a).
Beim MercOx-Prozess wird Was-
serstoffperoxid verwendet, um
elementares Quecksilber im
Rauchgas zu oxidieren. Das oxi-
dierte Quecksilber kann ebenso
wie das schon im Rauchgas vor-
handene zweiwertige Quecksil-
ber leicht in der nachfolgenden
salzsaueren Rauchgaswaschstu-
fe gelost werden. Hierdurch fallt
das Quecksilber im Abwasser in
konzentrierter Form an und kann
durch Ubliche Fallungsverfahren
leicht in endlagerfahiger Form ge-
wonnen werden.

Das Verfahren wurde zunéchst in
einem Pilotversuch an der Klér-
schlammverbrennungsanlage in
Neureut bei Karlsruhe getestet
(Abb. 5b). Hierbei wurde eine Pi-
lotanlage fur einen Volumenstrom
von 350 m? h* hinter dem Elek-
trofilter installiert. Nach der Opti-
mierung wurde das Verfahren
schlieRlich im Dauerbetrieb Uber
120 h gefahren (Abb. 6). Es konn-
te gezeigt werden, dafl3 die ge-
setzlichen Grenzwerte fiir Queck-
silber gut eingehalten wurden
und eine deutliche Kostenerspar-
nis gegeniuber den konventionel-
len Verfahrenskombinationen er-
zielt wird [8].

200
Hg im

150 - Rohgas
— A A
£ 100
=

Hg im
50 Reingas
0 T
M Fr Sa

@ Rohgas

Reingas

Frisch-
wasser

H,0,-Tank l

Abwasser

Abb. 5: (a) Vereinfachtes Schema des
MercOx-Verfahrens zur Abscheidung von

elementarem Hg aus Rauchgasen. (b) Ver-
suchsanlage zum MercOx-Verfahren an
der Klarschlammverbrennung in Neureut

bei Karlsruhe.

Abb. 6: Dauerbetrieb des MercOx-Verfah-
rens an einer Klarschlammverbrennung
(Durchsatz 350 m ,*/h; durchgezogene
Linien: automatische Messung der Queck-
silberemission auf der Rohgasseite (rote
Linie) und auf der Reingasseite (blaue Li-
nie); A,o manuelle Probenahme Uber je 3
Stunden, zur Kontrolle der automatischen
Messgeréate).

179



derabfallverbrennungsanlage.

Industrielle MercOx-
Anlagen

Wie oben bereits erwéhnt besteht
ein Problem der Quecksilber-
emission in der kurzzeitigen
Uberschreitung der gesetzlichen
Grenzwerte, falls die vorhandene
Rauchgasreinigungsanlage Spit-
zenbelastungen nicht abpuffert.
Hier kann das MercOx-Verfahren
vorteilhaft als zuséatzliche Reini-
gungsstufe eingesetzt werden.

Die Abb. 7 zeigt die Installation
einer MercOx-Anlage an einer
Sonderabfallverbrennungsanla-
ge. Durch Installation einer
MercOx-Anlage werden vor allem
Emissionsspitzen bei der Ver-
brennung von Hg-haltigen Son-
derabfallen abgefangen. Die An-
lage hat einen Volumenstrom von
100.000 m3*h und ist im Jahr
2000 in Betrieb gegangen.

Eine weitere industrielle Anwen-
dung des MercOx-Verfahren ist
die thermische Behandlung
quecksilberbelasteter  Bdden.
Derartige Sanierungsfalle sind
vor allem in der chemischen Indu-
strie (Chloralkalielektrolyse) an-
zutreffen. Bei der Verbrennung
des Erdreichs im Drehrohrofen

entstehen Rauchgase, deren
Quecksilberkonzentration im Be-
reich von 100.000 pg/m? liegt.

Die Abb. 8 zeigt das Verfahren,
mit dem hohe Konzentrationen
von Quecksilber aus dem Rauch-
gas entfernt werden sollen. Das
Rauchgas wird in einer Quenche
auf 210 °C abgekuhlt und mittels
Schlauchfilter entstaubt. In einem
Kihler wird das Rauchgas so-
dann auf 25 °C abgekuhlt. Hierbei
kondensiert elementares Queck-
silber, das der Wiederverwertung
zugefuhrt wird. Das kalte Rauch-
gas, das noch 20.000 pg/m®
Quecksilber enthalt, wird in einer
MercOx-Stufe auf geringe Rest-
konzentrationen von Quecksilber
und Schwefeldioxid gereinigt. Bei
dem Verfahren wird elementares
und zweiwertiges Quecksilber in
einer Stufe ausgewaschen. Aus
der Losung kann Quecksilber
wiedergewonnen werden oder
als stabiler Niederschlag der
Endlagerung zugefihrt werden.
Diese Anlage wird derzeit im
Rahmen eines EU-Projektes bei
einer schwedischen Chemiefirma
errichtet. Das anschliel3ende Ent-

>1100°C
=

Drehrohr ==
1 Quenche

Gewebefilter

MercOx

Kiihler Endfilter
1
| Abwasserreinigung |
l—> Kleine Menge
_ Schlamm (Hg)
Rellllnes Gipsanlage
g bei Bedarf

Abb. 8: Verfahrensschema fur die thermische Behandlung queck-

silberbelasteter Boden.
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wicklungsvorhaben konzentriert
sich auf die Prozessoptimierung,
die  Wiedergewinnung des
Quecksilbers und die Abschei-
dung weiterer Schadstoffe.

Zusammenfassung

Bei der Verbrennung quecksilber-
haltiger Abfalle werden elementa-
res und zweiwertiges Quecksilber
mit den Rauchgasen emittiert.
Ein neuartiger Quecksilbermoni-
tor wurde entwickelt, der bei kom-
munalen Mullverbrennungsanla-
gen wie auch bei Industrieanla-
gen, die Abfalle als Sekundar-
brennstoff nutzen, eingesetzt
wird. Das MercOx-Verfahren zur
Abscheidung von Quecksilber
wurde fur die Anwendung bei der
Klarschlammverbrennung, der
Sonderabfallverbrennung  und
der thermischen Bodensanierung

untersucht und fur die industrielle
Anwendung optimiert. Durch das
MercOx-Verfahren kénnen ele-
mentares und zweiwertiges
Quecksilber sowie saure Schad-
gase gleichzeitig abgeschieden
werden. Somit ergeben sich deut-
liche Kostenvorteile gegentber
der bisher tblichen mehrstufigen
Rauchgasreinigung.
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Verbrennung von heizwertarmen Feststoffen mit

Sauerstoff

E. Henrich, ITC

Einleitung

Uber 80% der weltweit verbrauch-
ten Energie wird durch Verbren-
nung erzeugt. In technischen Ver-
brennungsprozessen setzt der
Mensch die grofiten Stoffmengen
Uberhaupt um, vor allem die be-
grenzten Erdol-, Erdgas- und
Kohlevorrate. Pro Jahr werden
Uber 100 Milliarden Tonnen Ver-
brennungsluft verbraucht; die
Emission der entsprechenden
Rauchgasmengen ist Hauptursa-
che der anthropogenen Luftver-
schmutzung. Die derzeit prakti-
zierte Reinigung von Rauchgasen
und Brennstoffen reicht wahr-
scheinlich nicht aus, um die Um-
weltvertraglichkeit der Verbren-
nung auch langfristig zu garantie-
ren. Kohlendioxid ist nicht nur das
Hauptverbrennungsprodukt, son-
dern gilt auch als Hauptverursa-
cher der beflrchteten globalen
Erwarmung. Seine Ruckhaltung
und Entsorgung wére technisch
noch weitaus aufwendiger.

Die Energiegewinnung spielt eine
Schlisselrolle fur unseren Le-
bensstandard und die Umwelt-
qualitat. Nur mit einer ausreichen-
den Menge umweltvertraglich er-
zeugter Energie lassen sich auch
die stofflichen Umweltprobleme
beherrschen. Die Weltbevolke-
rung und der Energieverbrauch
pro Kopf wird vorerst noch zuneh-
men, vor allem in den wenig ent-
wickelten Landern. Daher erwar-
tet man, dass sich im Verlauf der
nachsten 50 Jahre der Weltener-
gieverbrauch etwa verdoppeln
wird und erst danach etwa kon-
stant bleibt. Aus technischen und
politischen Griinden stehen neue,
nachhaltige und umweltvertragli-
che Energiequellen nicht rechtzei-

tig und im erforderlichen Umfang
zur Verfugung. Der rasche An-
stieg des globalen Energiever-
brauchs wird sich daher vorerst
vor allem auf einen unerwiinsch-
ten Mehrverbrauch an fossilen
Brennstoffen einstellen missen.

Die Kosten fiir die hochwertigen
fossilen Brennstoffe werden aber
schon lange vor ihrer Erschép-
fung allmahlich ansteigen, so-
dass auch weniger wertvolle
Brennstoffe und Abfélle bei der
Energiegewinnung eine zuneh-
mende Rolle spielen werden. In
dieser Situation ist die Weiterent-
wicklung von Verbrennungspro-
zessen beziglich Effizienz und
Umweltvertraglichkeit far die ver-
schiedensten Brennstoffe eine
wichtige Vorsorgemal3nahme.

Durch Verbrennen mit Sauerstoff
anstelle von Luft kbnnte man das
Rauchgasvolumen drastisch re-
duzieren und heizwertarme und
verschmutzte Brennstoffe wie
beispielsweise brennbare Abfalle,
Olschiefer oder Teersande etc.
energetisch effizienter und um-
weltvertraglicher nutzen. Beim
Verbrennen heizwertarmer Abfal-
le lassen sich die zusétzlichen
O,-Kosten auch wirtschaftlich
rechtfertigen, weil Entsorgungs-
aspekte wichtiger sind als die En-
ergiegewinnung. Solange hoch-
wertige fossile Brennstoffe noch
preisginstig und in ausreichen-
der Menge verfugbar sind, ist
die Verbrennung minderwertiger
Festbrennstoffe mit Sauerstoff nur
im Rahmen der thermischen Ab-
fallbehandlung von Interesse [1].
Wenn aber riesige Mengen von
CO, z. B. zur Ausbeutesteigerung
bei der Tertiarférderung von Erdol
gebraucht werden oder aus
Klimaschutzgriinden abgetrennt

und endgelagert werden sollen,
kann der O,-Einsatz die anschlie-
Bende CO,-Abtrennung aus dem
Rauchgas erheblich erleichtern
oder sogar unnétig machen.

Technische
Anwendungen der

Verbrennung
mit Sauerstoff

Der Einsatz von teurem Sauer-
stoff anstelle der kostenlosen Luft
wird meist durch Brennstoffein-
sparung oder verfahrenstechni-
sche Vorteile gerechtfertigt. Er-
steres gilt fur die Erzeugung von
Hochtemperatur-Prozesswarme,
weil mit Luft der prozentuale Wér-
meverlust mit dem heil3en
Rauchgas zu grol3 wird. Beispiele
sind SchweiRbrenner oder O,/
Gas-Brenner fur Glasschmelzen
oder fur Metall- und Erzschmel-
zen in der NE-Metallurgie. Die
Stahlindustrie benutzt Sauerstoff
wegen der Verfahrensvorteile
beim Frischen des Roheisens;
sie wird als Grol3verbraucher mit
O,-Pipelines versorgt.

Beispiele fur O,-Anwendungen in
der Abfallwirtschaft sind: (1) die
geregelte O,-Anreicherung der
Verbrennungsluft bis 35 Vol% bei
der Mullverbrennung auf Rick-
schubrosten der Firma Martin [4]
zur Verbesserung von Regelung,
Feuerlage und Ascheausbrand;
(2) O,-Einspeisung wahrend ei-
ner Sonderabfall-Fassaufgabe in
Verbrennungsdrehrohre zur Ver-
meidung von CO-Emissionsspit-
zen und eines schlechten Rauch-
gasausbrandes [5]; (3) Industriel-
le Verbrennung von halogenier-
ten Abfall-Kohlenwasserstoffen
mit technischem Sauerstoff unter
Druck; dabei wird HCI zurtickge-
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wonnen und Dampf erzeugt [6].
Haufig wird auch bei der biologi-
schen Reinigung von Industrieab-
wassern die ,kalte Abfallverbren-
nung“ durch Verwendung von
Sauerstoff an Stelle von Luft be-
schleunigt. Beim ,Thermoselect-
Verfahren® [2] und beim ,Konver-
sionsverfahren“ der Firma Noell
[3] werden autotherme Vergaser
zur Abfallbehandlung eingesetzt.
Zuerst wird der Abfall pyrolysiert
und dann das Pyrolysegas und
der Pyrolysekoks durch Teilver-
brennung mit einer unterstochio-
metrischen O,-Menge zu Synthe-
segas (CO plus H,) umgesetzt. In
der Energiewirtschaft spielt die
autotherme Vergasung von heiz-
wertreichen Brennstoffen mit
O,/Wasserdampf-Gemischen zur
Erzeugung von Brenngas, Re-
duktionsgas, Synthesegas oder
Wasserstoff eine wichtige Rolle.

Grundlagen

Stéchiometrische Reaktionsglei-
chungen liefern die Stoff- und En-
ergiebilanzen zur quantitativen
Beurteilung der unterschiedlichen
Verbrennungsprozesse. Die
Brennstoffformel ergibt sich aus
einer Elementar- und Kurzanaly-
se. Sie enthalt die Anteile an
brennbaren organischen Stoffen
C,H,0,(N,S,Cl,), freiem Wasser
und inerter Asche, ublicherweise
bezogen auf C,. Hauptprodukte
der Verbrennung sind CO, und
H,O; freies Wasser wird ver-
dampft, Asche bleibt unverandert
zurick. Aus den Heteroatomen
N,S,ClI bilden sich flichtige Ne-
benprodukte N, (NO, N,O), SO,
(S0,, COS), HCI (RCI). Sie erfor-
dern meist nur geringe Nachkor-
rekturen an der Hauptbilanz.

{C.+ w H,0 (1) +

{C-Aquivalent + (mol)Wasser + (g) Asche}

aAsche} + A(O, +nN,) +
technischer O,

(O, + 3.8N,)
Leckluft

. a(g)Asche + wH,O(gas) + CO,+ (An+38)N,+ (A + | -1)O, ;

H,O-Dampf
Asche

CO, N, -Ballast

Rauchgas

Die Reaktionsenthalphie betragt "AH = - 394 kJ bei Bezug auf C, ;
Die formale Molmasse des Brennstoffs betragt {12 + 18w + a} ;

A ist die Stéchiometriezahl beziglich O, ;

n ist die O,-Reinheit als N,/O,-Verhaltnis ; fir Luftistn= 3.8 ;

| st die Leckluft in Stéchiometrieeinheiten ;

Tab. 1: Die stochiometrische Verbrennungsgleichung ist die Basis fiir die Er-

stellung von Stoff- und Energiebilanzen.

Fir grundlegende Betrachtungen
kann man den Brennstoff als Ge-
misch aus Kohlenstoff, Wasser
und Asche auffassen. Der aqui-
valente C-Anteil liefert die Ver-
brennungswéarme. Das aus orga-
nischem H gebildete Verbren-
nungswasser wird von vornherein
im Wassergehalt bertcksichtigt
(siehe Tab. 1).

Volumen und Zusammensetzung
des Rauchgases bei einer tber-
stdchiometrischen Verbrennung
(A > 1) ergeben sich aus der Re-
aktionsgleichung. Schlechter
Ausbrand oder geringe Hetero-
atom-Anteile bewirken daran nur
kleine Korrekturen. Verbrennt
man beispielsweise wasser- und
aschefreien Kohlenstoff in techni-

(G 1.5(0,+3.8N,)
129 Verbrennungsluft
C + 1.08(0,+0.1N,
12g technischer Sauerstoff

schem Sauerstoff (91%) anstatt
in Luft, so dass fur einen guten
CO-Ausbrand im Rauchgas noch
7 Vol% Restsauerstoff tbrig blei-
ben, wird das spezifische Rauch-
gasvolumen etwa sechsmal klei-
ner (siehe Tab. 2).

Durch Leckluft, Brennstoffstick-
stoff, vor allem aber durch einen
hohen Wassergehalt im Brenn-
stoff, wird das Rauchgasvolumen
haufig nur um einen Faktor 3 ver-
mindert.

Die adiabatische  Verbren-
nungstemperatur ergibt sich beim
Aufheizen aller Verbrennungspro-
dukte (Rauchgas plus Asche) mit
der Verbrennungswéarme (Brenn-
wert H,), wobei die Verdamp-

. CO,+050,+57N,;

7.2 mol ([220g) Rauchgas

- CO, +0.08 O, +0.11 N, ;

1.19 mol ([b0g) Rauchgas

Tab. 2: Das Beispiel der Kohlenstoffverbrennung mit Luft oder
Sauerstoff zeigt die drastische Reduktion des Rauchgasvolu-
mens bei fehlendem Stickstoffballast (7 Vol.% Rest-O ).

Rest-Sauerstoff
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fungswarme  des  Wassers
(44 kJ/mol) subtrahiert werden
muss (Heizwert H,). Praktische
Verbrennungstemperaturen lie-
gen wegen der unvermeidbaren
Isolations- und Strahlungsverlu-
ste des Feuerraums etwas darun-
ter. Fir eine extrem grob verein-
fachte Abschatzung kann man an-
nehmen, dass die spezifischen
Warmen pro kg fur alle Produkte
etwa gleich sind und temperatu-
runabhangig im Mittel etwa
1 kJ / (kg - K) betragen. Bei einer
Warmefreisetzung von mehr als
1 MJ pro kg Reaktionsmasse wird
dann ein Temperaturanstieg um
> 1000 K und daher eine selbst-
gangige Verbrennung erreicht.

Die Verbrennungstemperatur ist
ein grobes MaR fiir die Verbren-
nungsgeschwindigkeit. Unter et-
wa 600°C wird eine Feststoffver-
brennung in Luft zu langsam. Ex-
trem hohe Temperaturen kénnen
— je nach Ofentyp — die Werkstof-
fe zerstoren. Dazwischen liegt der
technisch nutzbare Bereich. Die
héchste Verbrennungstemperatur
ergibt sich mit der stéchiometri-
schen Menge Luft bzw. Sauer-
stoff. FUr einen guten Ausbrand
ist aber eine geringe Uberstochio-
metrie, mit einem Restsauerstoff-
gehalt von etwa 3 bis 10 Volu-
menprozent im Rauchgas erfor-
derlich. Beim Verbrennen klassi-
scher Brennstoffe mit Luft macht
der N,-Ballast etwa 70+ Mas-
sen% des Reaktionsgemischs
aus. Beim Verbrennen mit Sauer-
stoff wird der N,-Ballast um rund
eine GroRRenordnung reduziert, so
dass die Verbrennungstempera-
tur deutlich ansteigt. Bei sehr
aschereichen, nassen und daher
heizwertarmen Brennstoffen, lie-
fert der N,-Ballast immer noch

grob die Halfte der Reaktions-
masse. Dadurch wird die Verbren-
nungstemperatur erniedrigt und
reicht fir eine selbstgangige Ver-
brennung mit Luft nicht mehr aus.
Eine selbstgangige Abfallverbren-
nung in einer Rost- oder Dreh-
rohrfeuerung wird daher bei Heiz-
wertdquivalenten unter 15 bis
20 Gew.% Kohlenstoff schwierig;
durch starke Heizwertschwankun-
gen und eine hohe Millfeuchte
wird das noch verstarkt.

Eine energetische Nutzung der
Verbrennungswarme erfolgt fast
ausschlieBlich Gber die fuhlbare
Warme der heiRen Rauchgase.
Bei Brennstoffen wie Holz und
Kohle ist der Energieanteil in der
fihlbaren Warme der kleinen
Aschemenge vernachlassigbar,
weil sie meist weniger als 1% der
gesamten Produktmasse aus-
macht. Eine Millasche macht
aber bis zu 5% der gesamten
Produktmasse und etwa der Ge-
samtenergie aus. Werden sehr
aschereiche und darum heizwert-
arme Brennstoffe mit Sauerstoff
verbrannt, kann die Asche unter
Umstanden bis Uber die Halfte
der Gesamtmasse ausmachen.
Daher missen noch Verfahren
und Apparate zur besseren Nut-
zung des grol3en Energieanteils
in der heiRen Asche entwickelt
werden.

Sauerstoff statt
Verbrennungsluft

Spezielle heizwertarme Feststoff-
abfalle mit C-Aquivalenten unter
etwa 15 Gew.% verbrennen mit
Luft nicht mehr selbstgangig.
Wenn man aus Siedlungsabfall
mit typischen Heizwertaquivalen-
ten von 25 bis 30% Kohlenstoff ei-

ne heizwertreiche und schadstoff-
arme Fraktion fur eine effizientere
Energiegewinnung abtrennt, bleibt
ein heizwertarmer Restmdll tbrig.
Weitere Beispiele fur heizwertar-
me Abfélle sind Altdeponien oder
kontaminierte Boden. In Deutsch-
land dirfen ab 2005 Abfalle mit
mehr als 5% organischem Kohlen-
stoff nicht mehr deponiert werden;
eine unuberwachte Deponierung
ist erst unter 1% Kohlenstoff
zuléssig. So niedrige Werte kon-
nen nur durch Verbrennung oder
Vergasung erreicht werden. Dar(-
ber hinaus gibt es riesige Vorrate
an minderwertigen fossilen Brenn-
stoffen wie Olschiefer, Olsande
etc. und in ausgebeuteten Erdol-
oder Kohlelagerstatten findet man
oft noch erhebliche Mengen Rest-
brennstoff.

Fur heizwertarme Abfélle ist zur
Schadstoffzerstérung sowieso ei-
ne thermische Behandlung erfor-
derlich. Gewdhnlich werden sie
mit zusatzlichem Stutzbrennstoff
durch die Ublichen Verbrennungs-
anlagen durchgesetzt. Stitz-
brennstoff reduziert den Anlagen-
durchsatz und vergroRert das
Rauchgasvolumen und den Reini-
gungsaufwand. Hilfreich ist ein
Vorheizen der Verbrennungsluft
im Gegenstrom zum heil3en
Rauchgas und eventuell auch des
Brennstoffs mit der heil3en Asche.
Die zum Vorheizen abgezweigte
Warme steht aber fir die Energie-
gewinnung nicht mehr zur Verfu-
gung; die groRen Warmetauscher
verteuern und komplizieren die
Anlage. Beide MaBhahmen wer-
den haufig kombiniert.

Der Einsatz von technischem
Sauerstoff hat — von den Kosten
abgesehen — im Vergleich zu
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Stutzbrennstoff oder Eduktvor-
heizung eine Reihe von Vorteilen:

e Das Rauchgasvolumen wird
drastisch  reduziert.  Die
Rauchgasreinigung kann in
der Konzeption vereinfacht
werden und mit kleineren Ap-
paraten erfolgen. Daraus re-
sultiert das groéf3te Einsparpo-
tential. Nach einer Abfallver-
brennung mit Luft macht die
Rauchgasreinigung wegen der
strengen Emissionsbeschran-
kungen der 17. BImSchV grob
die Halfte des Behandlungs-
aufwandes aus.

e Ein Verbrennungsofen fur O,-
Betrieb wird kleiner und billiger.

e Bessere energetische Nut-
zung des Brennstoffs. Die zu-
satzliche Nutzung der Asche-
warme kann von besonderer
Bedeutung werden.

e Eine ausreichend hohe Ver-
brennungstemperatur bewirkt:
schnelle Verbrennung, gutes
Zundverhalten, effiziente
Schadstoffzerstdrung, guter
Ausbrand von Rauchgas und
Asche, Einsparen von Stutz-
brennstoff.

e Die Abtrennung des CO, vor
einer technischen Nutzung
oder Entsorgung lasst sich
einsparen oder vereinfachen,
weil nach einer O,-Verbren-
nung die CO,-Gehalte im
trockenen Rauchgas sehr
hoch sind.

e Zum Verbrennen heizwert-
armer Abfélle — unter etwa
15 Gew.% C oder Hu <5 MJ/kg
— wird pro Tonne nur wenig O,
bendtigt — etwa das 4-fache
Gewicht des C-Aquivalents.

Beim Verbrennen heizwertrei-
cher Stoffe mit Sauerstoff muss
man gekihltes Rauchgas in den

Ofen zurlckfuhren, damit er
nicht durch Uberhitzung zerstort
wird. Ofen und Abhitzekessel
bleiben daher ahnlich grof3 wie
beim Luftbetrieb (siehe Abb. 1)
[13, 14]. Heizwertreiche Brenn-
stoffe kann man aber mit Was-
serdampf und einer unter-
stochiometrischen O,-Menge oh-
ne Reaktoriberhitzung auto-
therm vergasen.

Vergleichende
Kostenabschatzung

0O,-Produktionskosten: Ver-
brennungsluft ist kostenlos ver-
fugbar. Sauerstoff wird daraus
meist durch Tieftemperaturrektifi-
kation gewonnen, evtl. auch
durch Druckwechseladsorption,
durch chemische oder durch
Membranverfahren. Technischer
Sauerstoff mit > 90% Reinheit ko-
stet bei 1 bar Lieferdruck frei An-
lage etwa 0.1 Euro pro Norm-m?;

das sind ca. 70 Euro pro Tonne.
Der Energieverbrauch bei der O,-
Gewinnung liegt um 0.4 kWh(el.)
pro Norm-m® Sauerstoff, das ent-
spricht etwa der 10-fachen theo-
retischen Trennarbeit. Daraus re-
sultiert ein erhebliches Potential
fur Verbesserungen bei kinftigen
Entwicklungen. Im Hinblick auf
Leckluft und den unvermeidbaren
Brennstoffstickstoff ist eine hohe
O,-Reinheit unnotig. Die Verbren-
nungswarmen Ublicher Fest-
brennstoffe liegen im Bereich um
5 kWh(th.) pro Norm-m?® Sauer-
stoff. Allein fur den O,-Einsatz
zahlt man also ca. 0.02 Euro pro
kWh(th.), etwa zwei Drittel soviel
wie Mitte 2000 fir den veredelten
Brennstoff Heizol EL.

Anlagen- und Betriebskosten:

Eine konventionelle Rostfeue-
rung fur Siedlungsabfall lasst ei-
ne O,-Anreicherung der Verbren-
nungsluft bis auf etwa 35 Vol% zu

abgekiihltes Rauchgas
technischer
Sauerstoff zur
Gasreinigung
Verbrennungsofen |::> @I:>
heizwertreicher .
Brennstoff i Abhitzekessel
Asche
technischer
Sauerstoff zur
Verbrennungs- Gasteinigung
T _ >®|:{>
heizwertarmer :
Brennstoff Abhitzekessel
Asche

Abb. 1: Verbrennung mit Sauerstoff: fir heizwertarmen Brennstoff ohne
Rauchgasruckfuhrung; fir heizwertreichen Brennstoff mit Rauchgasriick-

fuhrung.
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[4]. Dadurch wird das spezifische
Rauchgasvolumen auf etwa die
Halfte reduziert. Die potenziellen
Vorteile des O,-Einsatzes kdnnen
im vollen Umfang aber nur in neu-
en und speziell fir diese Prozess-
fuhrung ausgelegten Anlagen ge-
nutzt werden; dartber hinaus
auch nur mit heizwertarmen
Brennstoffen, die nicht mehr mit
Luft, sondern nur noch mit Sauer-
stoff selbstgangig verbrennen.
Dazu gibt es wenig Erfahrungen.
Verfahrenstechnische Einspar-
mdoglichkeiten werden hier am
Beispiel eines heizwertarmen
feuchten Abfalls mit 10% C-Aqui-
valent, 30% Wasser und 60%
Asche abgeschétzt (Tab. 3).

Mit technischem Sauerstoff lauft
hier die Verbrennung selbsterhal-
tend. Mit Verbrennungsluft wird
erst nach Zugabe von Stitzbrenn-
stoff bis auf etwa 15 Gew.% C-
Aquivalent eine Heizdichte tiber
1 MJ/kg Gesamtreaktionsmasse
und damit eine ausreichend hohe

Temperatur fiir eine selbstgangige
Verbrennung erreicht. Das Rauch-
gasvolumen wird dadurch rund
viermal grof3er als mit Sauerstoff.
Bei gleicher Verfahrenskonzeption
und damit gleicher Gasverweilzeit
in Rauchgasreinigung, Abhitze-
kessel und Feuerraum vergréRert
sich auch das Apparatevolumen
und der Volumendurchsatz ent-
sprechend. Der Kostendegressi-
onsexponent fur MaRRstabsande-
rungen in solchen Anlagen liegt im
Bereich um 0.7. Grob vereinfacht
werden damit die Kosten in der
kleineren O,-Anlage auf 4°7/4 d.h.
rund 2/3 der Anlage mit Verbren-
nungsluft geschatzt. Weitere Ein-
sparungen durch denkbare kon-
zeptionelle Vorteile sind dabei
noch nicht bertcksichtigt, bei-
spielsweise hohere Stromgut-
schriften durch eine effizientere
Stromerzeugung, Erzeugung ei-
ner besser verwertbaren, auslaug-
resistenten Schmelzschlacke oder
konzeptionelle Vereinfachungen

der Rauchgasreinigung, evtl. bis
hin zum Wegfall der Rauchgas-
entstickung, die rund 10% der
thermischen Behandlungskosten
ausmacht.

Man nimmt hier wie abgeschatzt
fur die Behandlung heizwertar-
mer Spezialabfalle an, dass le-
diglich etwa 1/3 der gangigen
thermischen Behandlungskosten
durch den O,-Einsatz gespart
werden. Mit diesem Drittel mis-
sen nach der voranstehenden
Reaktionsgleichung 0.33 t Sauer-
stoff pro Tonne Abfall fur rund 24
Euro finanziert werden. Uberstei-
gen die thermischen Behand-
lungskosten das Dreifache die-
ses Betrages, also rund 70 Euro
pro Tonne Abfall, wird der O,-Ein-
satz glnstiger als Verbrennungs-
luft. Bei geringeren Abfallheizwer-
ten wird die Situation noch vorteil-
hafter, weil man mit Stttzbrenn-
stoff immer bis auf etwa 15% C-
Aquivalent aufstocken muss.

Verbrennung mit Sauerstoff:

{C+2H,0(l) + 72g Asche} +

heizwertarmer

Abfall

Verbrennung mit Luft und Stitzbrennstoff:

123(0,+0.1N,)

technischer
Sauerstoff

1.9 MJ/kg Reaktionsmasse

72g Asche + 2 H,0 (g) + CO,+0.230,+0.12 N, ;

Rauchgasvolumen:
3.35 mol pro C, mit 7 Vol% Sauerstoff

1.06 MJ/kg Reaktionsmasse

{C+2H,0 (I) + 72g Asche} + 0.5 {C} + 2.5 (0, +3.8N,) .

729 Asche + 2 H,0O (g) + 1.5 CO,+ O, +9.5 N, ;

heizwertarmer
Abfall

Stiitz-  Verbrennungs-
brennstoff luft

Rauchgasvolumen:
14 mol pro C, mit 7 Vol% Sauerstoff

Verbrennung mit Luft ohne Stlitzbrennstoff:

0.86 MJ/kg Reaktionsmasse
{C+2H,0(l)+72gAsche} + 1.7(0,+3.8N,) S

heizwertarmer Verbrennungs- Rauchgasvolumen:
Abfall luft 10.16 mol pro C, mit 7 Vol% Sauerstoff

Tab. 3: Verbrennungsgleichungen fiir einen heizwertarmen Abfall der mit kalter Luft nicht mehr selbstgéngig
verbrennt. Eine selbstgéngige Verbrennung mit ausreichend hohen Verbrennungstemperaturen wird durch
Sauerstoffeinsatz oder mit Luft nach Zugabe von Stitzbrennstoff erreicht.

72g Asche + 2 H,0 (g) + CO,+ 0.7 O, + 6.46 N, ;
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Chemische und

Verfahrenstechnische
Aspekte

Im Labor wurden grundlegende
Stoff- und Reaktionsdaten zum
O,-Betrieb gemessen [7,8] und in
einer kleinen, modular aufgebau-
ten Drehrohranlage wurde eine
Reihe von mehr praktischen
Aspekten untersucht [9,10]. Die
Abb. 2 und 3 zeigen ein Uber-
sichtsfoto und ein vereinfachtes
Flie3bild der Anlage GUSTAV (fur
Grundlegende Untersuchungen
zur Stofflichen und Thermischen
Abfall-Verwertung).

Verbrennungskinetik: Eine
maglichst hohe Ofentemperatur
unter Ausnutzung des Wéarme-
transports durch Strahlung ist ein
entscheidender Faktor fur einen
schnellen Brennstoffumsatz. In ei-
ner Ublichen Rost- oder Drehrohr-
feuerung sind die Aufheizung des
stlickigen Brennstoffs auf Pyroly-
setemperatur und die anschlie-
Bende heterogene Verbrennung
der porésen Pyrolysekokse die
langsamsten Vorgange, welche
die Brennstoffverweilzeit bestim-
men. Die homogene Schwelgas-
verbrennung in der Gasphase
Uber dem Brenngut erfolgt schnell
und lasst sich auch relativ zuver-
lassig modellieren [16]. Der O,-
Betrieb ohne N,-Ballast andert
daran nichts Grundlegendes.

An verschiedenen Pyrolysekok-
sen wurde mit Hilfe einer Ther-
mowaage und eines Rohrreak-
tors untersucht, wie die langsame
und geschwindigkeitsbestimmen-
de Koksverbrennung von der O,-
Konzentration abhéangt [9,11].
Abb. 4 zeigt einen Messdaten-
satz von Verbrennungsraten fur
Millkoks aus der Mdillpyrolyse-

anlage Burgau. Die Koksverbren-
nungsrate wachst im chemischen
Regime bei relativ niedriger Tem-
peratur etwa mit der Wurzel
aus der Sauerstoffkonzentration
(Ordnung 0.5). Durch Extrapolati-
on der heterogenen Reaktions-
modelle auf hohere Temperatu-
ren in die Regimes der Poren-
und Grenzschichtdiffusion folgt
dann, dass die O,-Reaktionsord-
nung von urspringlich 0.5 Uber
0.75 bis auf 1 anwachst. Weil die
0O,-Konzentration im Rauchgas
am Ofenaustritt und in der Nach-
brennkammer bei Luft- oder O,-
Betrieb etwa gleich bleibt, und bei
hdherer O,-Konzentration im vor-
deren Ofenteil die O,-Reaktions-
ordnung zwischen 0.5 und 1 liegt,
darf man mit Sauerstoff im Ver-
gleich zu Luft nur moderate Aus-
brandverbesserungen erwarten.
Die entscheidende Rolle dafur
spielt die Verbrennungstempera-
tur, nicht der Sauerstoffgehalt.

Abb. 2: Ubersichtsfoto der kleinen Dreh-
rohranlage (GUSTAV).

Luftkiihler (3 1’7}3 o
KW Kw
=

—

Staubfilter Quencher

Hilfs-
brenner

Y

Wischer

Lutt, 0,

Nachbrennkammer

Ofen

Abfall

Saugzug

'd

i

Koksfilter

=

Nass-E-Filter

Drehrohrofen
Rostofen
Wirbelschichtofen
Etagenofen u.a.

Pyrolysereaktor
Vergasungsreaktor

Abb. 3: Vereinfachtes FlieRbild der kleinen Drehrohranlage (GUSTAV).

187



Ausbrand: In der kleinen Dreh-
rohranlage wurde der Ascheaus-
brand mit Verbrennungsluft und
E-3 - ———300°C, v=0.63 Sauerstoff vergleichend unter-
/;/z/\z% °C, v=0.60 sucht. Heizwertarme Mullkoks/-

g = o ‘Z T—270°C, v =0.56 Sand-Mischungen mit 3, 6 und

E-4 - » A \255 °C, v=0.62 12% Kohlenstoff wurden mit 10

O
,i/i/c/ysﬂn °C, v =0.67 bis 30 kg/h Durchsatz und 1 Stun-
/ 225 °C, v =0.58 de Verweilzeit im Drehrohr, bei et-

E-2

Reaktionsordnung v

Verbrennungsrate [g/(g- min)]

E-5 1 . wa doppelter O,-Stdchiometrie
Mittelwert v =0.61 und relativ niedriger Temperatur
E-6 verbrannt (siehe Tab. 4 und Abb.

1 10 100 5) [12].
Sauerstoffkonzentration [mol/m®]

Das C-Profil langs des Drehrohrs
nimmt dabei in grober Naherung
exponentiell ab. Der bessere Aus-
brand mit Sauerstoff im Vergleich
zu Luft, l&sst sich dann mit etwa

Abb. 4: Verbrennungsraten von Millpyrolysekoks im chemischen Regime
zur Ermittlung der Reaktionsordnung v von Sauerstoff.

Mullkoks/Sand-Mischung: Verbrennungsluft: Sauerstoff: der doppelten Verbrennungsrate
Heizwert H, MJ/kg (%C) 1(3) 2(6) 2(6) 1(3) 2(6) 2(6) erklaren, obwohl der O,-Gehalt im
Temperatur ca. °C 600 650 650 600 650 goo | Rauchgasrund 4 mal groBer ist,

Das weist auf eine O,-Reaktions-

Rauchgaskonzentration in Vol% am Drehrohrende, der Rest auf 100% ist N ¥ ordnung um 0.5 hin, wie fur das
chemische Regime gefunden

O, % 10 11 10 34 49 47 .
co, % 10 10 11 58 45 42 wurde. I_Eln guter Rauchgasaus-
Co % 04 04 03 01 01 01 brgpd wird erst nach dem Durch-
stromen der Nachbrennkammer
C in Asche % 03 01 0.2 0.06 0.01 0.01 bei 900°C erreicht; Schltisselkom-
von C (gesamt) % 9 2 6 19 02 01 ponente daftr ist CO.
Tab. 4: Vergleichende Versuchsdaten zur Verbrennung von heizwertarmen Allgemeine Rauchgasemissio-
Miillkoks/Sand-Mischungen im Drehrohr mit Luft oder Sauerstoff. nen: Um die Schadstoffkonzen-

trationen im Rauchgas mit den
vorgeschriebenen  Emissions-
grenzwerten zu vergleichen,
mussen sie Ublicherweise auf ei-
ne Referenzverbrennung mit
11 Vol%  Restsauerstoff im
Rauchgas umgerechnet werden
Das entspricht etwa dem Doppel-
ten der stochiometrischen Ver-
brennungsluftmenge. Damit ist
das Rauchgasvolumen und die
zuldssige Emission pro Tonne

05 75100 Brennstoff festgelegt. Bei einer
Sauerstoffkonzentration [Vol.%] Verbrennung mit Sauerstoff las-
sen sich wegen der drastischen
Abb. 5: Miillkoksverbrennung im Drehrohr mit steigender O ,-Anreicherung Rauchgas-Volumenreduktion die
der Verbrennungsluft: Der Ascheausbrand wird drastisch verbessert. spezifischen Schadstofffrachten
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pro Tonne Abfall leichter einhal-
ten und der Stand der Technik
eventuell noch unterbieten.

Flugstaub: Wahrend der Ver-
brennung mit Sauerstoff wurde
wegen der geringeren Gasge-
schwindigkeit im Drehrohr nur ein
kleiner Bruchteil der Ublichen
Aschemenge ausgetragen. Die
allgemeine Verminderung der
Staubgehalte im Rauchgas gilt
aber mdglicherweise nicht fir die
Schwermetallfracht in den Feinst-
stauben, weil sie sich durch De-
sublimation fluchtiger Vorlaufer
bilden und durch Tragheit schwie-
riger abscheidbar sind als die
grobere Flugasche.

Organischer  Schwefel und
Chlor werden genauso wie mit
Verbrennungsluft zum Uberwie-
genden Teil als SO, und HCI aus-
getragen. Die in der Rauchgas-
reinigung zuriickgehaltenen Men-
gen sind vergleichbar und daher
der Bedarf an Riickhaltechemika-
lien ebenfalls.

Stickoxide: Die NO-Konzentra-
tionen in Abb. 6 wurden beim Ver-
brennen heizwertarmer Koks/
Sand-Mischungen im Drehrohr
bei steigender O,-Anreicherung
der Verbrennungsluft bis hin zu
reinem Sauerstoff gemessen
[12]. Die CO,-Konzentrationen im
Rauchgas steigen dabei bis tber
50 Vol% an. Mit steigendem CO,-
bzw. O,-Gehalt nimmt der NO-
Gehalt im Rauchgas zwar mono-
ton zu, aber das NO/CO,-Verhélt-
nis, d.h. die spezifische NO-Bil-
dung pro Tonne Brennstoff nimmt
ab. Die insgesamt gebildete NO-
Menge hangt allerdings stark von
der Art des Brennstoffs ab, wie
die sehr unterschiedlichen Werte
fur Miallkoks und Elektronik-

schrottkoks zeigen. Eine weitere
Versuchsreihe in Abb. 7 zeigt,
dass die spezifische NO-Emissi-
on pro Tonne Brennstoff durch
Einsatz von Sauerstoff statt Luft
auf etwa die Halfte reduziert wer-
den kann. Die anwachsende NO-
Konzentration kann also durch
Verminderung des Rauchgasvo-
lumens Uberkompensiert werden.

Rauchgasruckfihrung:  Durch
Verbrennungsversuche in O,/
CO,-Gemischen anstelle von
0,/N,-Mischungen wurde auch
die Rezyklierung von gekihltem
Rauchgas zum Verbrennen heiz-
wertreicher Brennstoffe mit Sau-
erstoff simuliert. Im Drehrohr wur-
den beim Ersatz von N, durch
CO, keine gravierenden und un-
erwarteten Anderungen der Ver-
brennungsbedingungen festge-
stellt. Der Einfluss hoher CO, und
H,O-Konzentrationen auf die ho-
mogene Verbrennung in der Gas-
phase wurde ebenfalls unter-
sucht [15].

Sicherheit: Der Umgang mit
technischem Sauerstoff verur-

0,24
0,2_ . m] m]
i T4
0.16 =/ Elektronikschrottkoks
= 20 % N-Umsatz zu NO
= 0,121 i Miillkoks
= 8 % N-Umsa
0.06- wNO
0,04 o
u Q T T T T T
0 10 20 30 40 50 60
€0, [Vol.%]

Abb. 6: Mullkoksverbrennung im Drehrohr
mit steigender O ,-Anreicherung der Ver-

brennungsluft: Die NO versus CO

,-Konzen-

tration im Rauchgas zeigt, dass die prozen-

tuale Umwandlung des

Brennstoffstick-

stoffs zu NO mit dem Rauchgasvolumen
monoton abnimmt. Die Absolutwerte wer-
den von der Art des Brennstoffs — Miillkoks
oder Elektronikschrottkoks — maRRgebend

beeinflusst.
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Abb. 7: Mullkoksverbrennung im Drehrohr mit steigender O
Verbrennungsluft: Die spezifische NO-Emission pro Tonne Abfall nimmt bei
der Verbrennung in reinem Sauerstoff an Stelle von Luft auf etwa die Halfte ab.

,-Anreicherung der
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sacht bei normalem Druck keine
besonderen Sicherheitsproble-
me. Nach der Einspeisung in den
heiRBen Ofen wird der Sauerstoff
durch die O,-armere Ofenatmos-
phare sofort herunterverdinnt.
Der O,-Gehalt muss dann bereits
am Ofenausgang im Rauchgas
wieder genauso grol3 wie beim
Luftbetrieb sein, um einen ver-
gleichbar guten Gasausbrand zu
gewabhrleisten.

Ausblick

Dem Einsatz von technischem
Sauerstoff zur Verbrennung heiz-
wertarmer Abfélle stehen keine
grundsatzlichen technischen und
wirtschaftlichen Hindernisse im
Wege. Allerdings braucht man
dafur spezielle auf den O,-Betrieb

ausgelegte Anlagen. Auf sehr lan-
ge Sicht kdonnte der O,-Einsatz
auch bei der Energiegewinnung
aus minderwertigen Brennstoffen
Sinn machen, wenn hochwertige
Brennstoffe knapp und teuer ge-
worden sind und Sauerstoff et-
was billiger. Die optimale Verfah-
renstechnik fir den O,-Einsatz
bei der Feststoffverbrennung
muss aber erst noch entwickelt
und erprobt werden. Wesentliche
Entwicklungsziele dabei sind:

e Optimale Verbrennungsreak-
toren fur die verschiedenen
Brennstoffe

e Kostenreduktion bei der Sau-
erstoffgewinnung

e Einfachere Reinigungsverfah-
ren fur konzentrierte Rauch-
gase

e \Warmeruckgewinnung aus der
heilRen Asche; etc.

Wenn die Nutzung grofRer Men-
gen CO, beispielsweise fir die
Tertiarférderung von Erddél an-
steht oder CO, aus Klimaschutz-
grunden in der Tiefsee, leeren
Erdgaslagerstéatten etc. entsorgt
werden soll, kann die Verbren-
nung mit Sauerstoff zur Methode
der Wahl werden, weil man sich
eine CO,-Abtrennung aus den
hochkonzentrierten Rauchgasen
sparen kann.
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Einsatz von Methoden der maschinellen Intelligenz
zur Regelung von Verbrennungsvorgangen

H. B. Keller, B. Mller, IAl

Stellenwert und
Problematik der Muill-

verbrennung

Gegenwartig sind in Deutschland
53 Miillverbrennungsanlagen mit
einer Jahreskapazitat von ca.
12 Millionen Mg in Betrieb. Im
Bau oder im Genehmigungsver-
fahren befinden sich weitere 13
Anlagen [6].

Durch die Verbrennung wird der
auf dem Rost befindliche Mill iner-
tisiert, und die flichtigen Schad-
stoffe erscheinen in Form von
Flugstauben und Rauchgas. Die
in den Flugstauben und im Rauch-
gas enthaltenen Schadstoffe ms-
sen aufkonzentriert werden, um
entsorgt werden zu koénnen. Dies
ist mit hohem technischen und fi-
nanziellem Aufwand verbunden.

Neben diesen sogenannten se-
kundaren MalRnahmen  der
Rauchgasreinigung kénnen
durch geeignete Malinahmen
Schadstoffe in der Entstehung

Fuzzy Control zur
wissensbasierten

Regelung: Optimierung
des Ausbrands

Problem

In der TAB treten immer wieder
Situationen auf, bei denen unver-
brannte Mullanteile aus dem
Hauptverbrennungsbereich in die
Nachbrennzone (Abb. 1) wan-
dern. Bei groReren Anteilen tber-
nimmt normalerweise der Opera-
teur die Aufgabe, im zugehdrigen
Bereich entsprechend die Luftzu-
fuhr der entsprechenden Unter-
windzonen (Abb.1) zu erh6hen
und evtl. die Rostgeschwindigkeit
zu reduzieren. Wird nicht korrigie-
rend eingegriffen, so fallen nicht
vollstandig verbrannte Mullanteile
in den Schlackeaustrag. Dies
kann dazu fuhren, dass die ge-
setzlichen Anforderungen an die
Reststoffe (Schlacke) hinsichtlich

einer Wiederverwertbarkeit nicht
eingehalten werden kénnen.

Zur automatischen Sicherstellung
des Ausbrandgrades und der Er-
flllung der TA Siedlungsabfall in
der TAB wurde ein System ent-
wickelt, das visuelle Informatio-
nen verarbeitet (Keller u. a. [8]).
Eine Videokamera liefert ein per-
spektivisches Bild der Nach-
brennzone. Die daraus auszu-
wertenden Bereiche kénnen mit
grafischen Methoden frei in Zo-
nen und Unterteilungen festge-
legt werden. Innerhalb eines Re-
gelzyklus werden die Operatio-
nen Bilderfassung, Bildverarbei-
tung, Regelalgorithmus und Pro-
zess-Leitsystem-Kommunikation
durchgefiihrt. Zur Optimierung
der Regelung durch Luftzufuhr
wurde ein Fuzzy Regler ent-
wickelt und in dieses System inte-
griert. Abb.1 zeigt eine Ubersicht
Uber das System.

PrimarmafRnahmen

MaRnahmen Reduktionspotential Technische Reife

Stand der Technik

vermieden werden (primére Mal3-
nahmen). Tab. 1 zeigt das Ver-
besserungspotential verschiede-
ner primarer und sekundarer
MaRnahmen zur NOx Reduktion.

Homogenisierung bis etwa 20%

des Brennguts

bis etwa 20% Stand der Technik

Stand der Technik

Rauchgasruckfuhrung

Dieser Artikel gibt eine Ubersicht
Uber die Arbeiten am IAl zur Ver-
besserung der Prozessfihrung in
der Thermischen Abfallbehand-
lung (TAB) durch primare MafR-
nahmen mit Methoden der Ma-
schinellen Intelligenz in Verbin-
dung mit einer Video- und Infra-
rotbildverarbeitung. Hierdurch
kénnen u. a. Stérungen beim Ab-
brand des Mills und dadurch die
Erfordernis fur manuelles Eingrei-
fen der Operateure in die Rege-
lung der Verbrennung wesentlich
verringert werden.

Stufung und Regelung bis etwa 20%

der Luftzugabe

Sekundarmaflnahmen

MaRnahmen Reduktionspotential Technische Reife

bis etwa 80%

Selektive nichtkatalytische Stand der Technik

Reduktion (SNCR)

Selektive katalytische
Reduktion (SCR)

bis etwa 90% Stand der Technik

Aktivkoksverfahren bis etwa 60% In Erprobung

Nassverfahren bis etwa 70% In Erprobung

Tab. 1: Priméar und SekundarmafRnahmen zur NOx Reduktion.
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1 Abfallaufgabe

2 BeschickungsstaBel
3 Feuerraum

4 Feuerrost

5 Unterwindzone
6 Primérluftsystem
7 Schlackeaustrag
8 Sekundérluft

Bild- Bild-
erfassung | verarbeitung
Fuzzy-
Controller
Rost
<— Prozess-
ankopplung
Primérluft
A Miillbett
B Trocknungs-/Ziindzone
C Hauptverbrennungszone
D Nachbrennzone

Abb. 1: Systembersicht Fuzzy Ausbrandregelung.

Der Fuzzy Regler

Fuzzy Control liefert die Moglich-
keit, ProzessgréRRen als linguisti-
sche Variablen zu verarbeiten.
Somit kann Expertenwissen di-
rekt in Regeln einer Fuzzy Regel-

stellter Fuzzy Regler hati.d.R. ein
nichtlineares Regelkennfeld, und
ist somit bei nichtlinearen Regel-
strecken einem linearen Regler
Uberlegen.

Der Fuzzy Regler soll unver-

basis tberfuhrt werden. Ein so er- branntes Material anhand der
Y Asq..1)
: Ylp/ Y Agg. )
Video- > AL L ;
| »| Fuzzy- | “FneuMN.. MAX) | Apggahe-  (Lrew0..1) | Prozessleit-
bild 151, 1.y | control ——>CO—>| Begrenzung system

>

ALy i .. ma)

Abb. 2: Systemstruktur.

GroRe der brennenden Flache
und der auf diese Flache bezoge-
nen Intensitat erkennen und da-
nach die Luftzufuhr verandern.
Mit Hilfe der Anderung der Sum-
me der Intensitaten soll die Luft
so lange erhoht werden, bis der
Mull maximal brennt. Ist dies der
Fall, so andert sich die Intensitat
nicht mehr wesentlich. Mit Hilfe
der vergangenen Werte der An-
derung der Luftzufuhr sollen
unndtig grofRe StellgréRenande-
rungen vermieden werden, die
durch Verpuffungen und Flackern
entstehen kdnnten. Der einge-
setzte Fuzzy Regler besitzt vier
EingangsgréRen und eine Aus-
gangsgroRe. Die  Eingangs-
gro3en sind die erkannte Flache
(GroRRe des Brandherdes >A), die
darauf bezogene Intensitat (In-
tensitat des Brandherdes ZI/ZA),
die frihere Anderung der Sum-
menintensitat (DZI) und die friihe-
re Anderung der Luftzufuhr
(DLaIt)'

Die Ausgangsgrofie DL, ist eine
Anderung der Luftzufuhr, die zum
absoluten Wert der Luftzufuhr
hinzugerechnet wird und zwi-
schen den GréRen MIN und MAX
liegt. Im Prozessleitsystem wird
dieser Wert in eine additive Kom-
ponente umgerechnet, die zu ei-
nem Grundwert der Luftzufuhr
addiert wird.

Die mal3geblich fir das Regelver-
halten entscheidenden Grofl3en
sind die Zugehorigkeitsfunktio-
nen fur die Flache und die Inten-
sitat. Abb. 2 zeigt den Aufbau des
Fuzzy Reglers.

Eine weitere Verbesserung des
Abbrandverhaltens lasst sich
durch die Einbeziehung der Rost-

192



geschwindigkeit von Hauptver-
brennungs- und Nachbrennzone
in die Regelung erreichen. Aller-
dings kann die Rostgeschwindig-
keit nur in begrenztem Umfang
geandert werden, da es sonst zu
Aufstauung des Mills kommen
kann.

Das vorgestellte System lauft seit
einiger Zeit als Teil der Feuerleis-
tungsregelung an einer grof3indu-
striellen Mullverbrennungsanlage
(MVA) mit groRem Erfolg. Bei
wechselnder Mullzusammenset-
zung treten immer wieder Situa-
tionen auf, bei denen nicht voll-
stéandig verbrannte Miillanteile in
die Nachbrennzone wandern.
Hier greift das System frihzeitig
ein und berechnet fur die einge-
setzten konventionellen Luftreg-
ler neue Sollwerte entsprechend
der vorliegenden Situation. Da-
durch wird der Ausbrand deutlich
verbessert.

Neuronale Netze

zur Modellierung
und Simulation

Das Ziel einer Feuerleistungsre-
gelung ist neben einer moglichst
hohen Energieausbeute eine
gleichmafige, schadstoffarme
Verbrennung. Eine schwankende
Verbrennung kann zu erhohter
Schadstoffemission fiihren. Klas-
sische Feuerleistungsregelungen
arbeiten mit einer Feedback-Re-
gelung, d.h. es wird auf Abwei-
chungen von Ist- und Sollzustand
reagiert. Ein neuartiger Ansatz ist
die Einfuhrung einer Feed-For-
ward Komponente, die mit Hilfe
von Prozessvorhersagen und so-
mit  vorausschauend arbeitet.
Hierfur ist ein Modell des Ver-
brennungsprozesses  erforder-

lich. Eine umfassende Modellie-
rung des Verbrennungsprozes-
ses ist aufgrund der komplexen
physikalischen und chemischen
Zusammenhange bislang nicht
maoglich.

Neuronale Netze sind informati-
onsverarbeitende Strukturen, die
aufgrund ihrer Fahigkeit zur
Selbstorganisation  funktionale
Beziehungen in einer Trainings-
phase lernen kénnen. Dieses er-
lernte ,Wissen“ kann in einer Ab-
rufphase auf neuen Daten ange-
wendet werden.

Hier werden Neuronale Netze
verwendet, die die Beziehung
von gegenwartigem Prozesszu-
stand zu einem Folgezustand im-
plizitbeschreiben. Ein trainiertes
Neuronales Netz stellt somit ein
subsymbolisches Modell des Pro-
zesses dar, das zur Unterstit-
zung vorhandener Regelkreise
eingesetzt werden kann.

Simulation / Modellierung

Das Prozessleitsystem der MVA
liefert alle 10 sec einen Datensatz
aus 28 Prozessparametern. Da-
tensatze wurden in einer einwo-
chigen Messkampagne erfasst.
Nach einer Reduktion der Daten
durch Vorverarbeitung (Mittelung
auf 1 min) und a priori Selektion
einzelner Parameter wird ein Pro-
zesszustand durch einen Daten-
satz als Eingabe an ein Neurona-
les Netz reprasentiert. Das Netz
sagt aus dem aktuellen Zustand
einen Folgezustand vorher, der
als Ausgabe des Netzes auf die
Eingabe zuriick gekoppelt wer-
den kann (Mehrschrittpradiktion).
Neben dem Systemzustand er-
halt das Netz zusatzlich die Stell-
groRen u des Prozesses als Ein-
gabe (Abb. 3)

Um den Rechenaufwand zu mini-
mieren, soll das Netz nur so viele

Eingabedatensitze

() u(t)

Feed Forward

Netz Ausgabedatensatz

Riickkopplung in der Anwendungsphase

Abb. 3: Neuronales Netz als statische Abbildung mit externer Dynamik.
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Neuronen und Verbindungen ent-
halten wie zur Beschreibung des
Prozesses erforderlich sind. Hier-
zu wurde das Netz bzgl. seiner
Topologie (Verbindungen, Einga-
beneuronen) mit evolutiondren
Algorithmen optimiert.

Die Simulationen wurden mit dem
.Stuttgarter Neuronaler Netz- Si-
mulator® durchgefuhrt, die Opti-
mierungen mit evolutiondren Al-
gorithmen entstanden mit dem
Programmsystem ENZO (Evolu-
tionary Network Optimizing Sy-
stem, Universitat Karlsruhe).

Simulationsergebnisse zeigen ei-
ne ausreichende Vorhersagege-
nauigkeit bei einer lterationstiefe
von 5 Zeitschritten (5 min).

Ermittlung der Stellgré3en
aus dem Modell

Um eine einfache modellbasierte
Regelung zu realisieren, genigt
die Simulation der Fihrungs-
gréRen Dampfleistung und O,-
Gehalt im Rauchgas. Es wird das
als Simulator trainierte Neuronale
Netz benutzt, um Stellgrof3en zu
erhalten, die den Prozess bzgl.
der Fuhrungsgrof3en in eine Soll-
vorgabe Uberfuhren.

Hier bieten sich mehrere Moglich-
keiten an, unter Sollwertvorgabe
aus dem Neuronalen Modell
StellgréBen zu ermitteln. Da das
Netz differenzierbar ist, kénnen
Uber Gradientenabstiegsverfah-
ren die Differenzen am Ausgang
des Netzes durch das Netz zum
Eingang propagiert werden, um
dort eine verbesserte Schatzung
fur die bendtigten Stellgrof3en zu
erhalten. In der Praxis hat sich je-
doch ein einfaches ,Ausprobie-
ren“ von Stellgrolienkombinatio-
nen bewahrt.

Die so ermittelten StellgroRen
umfassen  die  Vorschubge-
schwindigkeit des Rostes, Miill-
aufgabe und Luftzufihrung. Da
nur 2 FihrungsgréRen zur Verfi-
gung stehen (O,-Gehalt im
Rauchgas und Dampfmenge),
dirfen aus Grinden der Wohlde-
finiertheit auch nur 2 StellgroRen
ermittelt werden. In diesem Fall
werden Vorschubgeschwindigkeit
des Rostes und Millaufgabe ge-
koppelt, wie dies auch bei der bis-
herigen Regelung der Fall ist.

Bestimmung einer optimalen
Handlungssequenz

Da die Dynamik des Prozesses
zu unerwinschten Nebeneffek-
ten (Schwingverhalten) fihren
kann, muss die Auswirkung des
Eingriffs auf den Prozess abge-
schatzt werden. Dazu wird durch
mehrfache Anwendung der Stell-
groRen auf die Simulation eine
Handlungssequenz  aufgebaut.
Ausgehend vom aktuellen Wert
der FuhrungsgroRen S' werden
mehrere temporéare Sollwerte in
Richtung des endgiltigen Soll-
werts S* vorgeschlagen. Die
StellgréRen werden durch Para-
meterabschétzung bestimmt, wie
im vorigen Abschnitt beschrie-
ben. Diese Operationen werden

bei einem Vorhersagehorizont
von vier Iterationen durchgeflhrt.
Danach werden die Trajektorien
mit Hilfe einer Gitefunktion ge-
messen und die Trajektorie, die
das Kriterium am besten erfiillt,
wird ausgewéhlt und der erste
temporéare Sollwert angewandt
(Abb. 4). Das Kriterium besteht in
diesem Fall darin, geringe Stell-
groRenanderungen zu verwen-
den und den Sollwert S* so
schnell wie mdglich zu erreichen.
Dies geschieht durch Minimie-
rung der Gitefunktion

JU)=
=k, (S(t)—S") 2+ K Uy(t) > KTy(t)?

t=TO

mit U = (U(T,), ... ; U(T,)), wobei
ki, k, ,k; Gewichtungen der ein-
zelnen Terme darstellen. Durch
Einbeziehen der StellgréRenén-
derungen U(t) werden grole
Stellgrof3enanderungen bestraft.
T(t) ist ein Vertrauensindex, der
ein Abweichen des Arbeitspunkts
vom Arbeitspunkt des trainierten
Modells anzeigt. Hiermit werden
also Modellunsicherheiten be-
straft. Eine starke Gewichtung
dieses Koeffizienten fihrt zum
Favorisieren von Ldsungen, de-
ren Trajektorie sich nahe am Ar-
beitspunkt des trainierten Modells
befinden.

¥
s S
AN4

s*

st \(_ = angewendete Stellgrifen

S =Knoten aus tempordren Sollwerten

Kriterium der Baumsuche:
Minimierung der Giitefunktion J(U)

Abb. 4: Schematische Darstellung des Versuchs der Bestimmung
einer geeigneten Referenztrajektorie.




Dieses Baumsuchverfahren hat
einen exponentiellen Aufwand
hinsichtlich der Suchtiefe (Anzahl
der Aste). Um dieses Verfahren
echtzeitfahig zu machen wurde
eine algorithmische Optimierung
mit dem A* Algorithmus [9] imple-
mentiert. Die Prozedur A* ist eine
Branch-and Bound-Suche mit ei-
ner Schatzung der verbleibenden
Entfernung nach dem Prinzip der
dynamischen Programmierung.
Wenn die Schatzung der Rest-
entfernung ein unterer Grenzwert
der tatsachlichen Entfernung ist,
dann ergeben sich aus A* optima-
le Losungen.

Das Finden der optimalen Lo-
sung wird mit A* erheblich be-
schleunigt. Falls bis zum Einstel-
len der neuen StellgréRen diese
noch nicht zur Verfiigung stehen,
so kann die bis dahin gefundene
Ldsung verwendet werden. Somit
ist die Echtzeitfahigkeit des Ver-
fahrens gewabhrleistet.

Validitdt des Modells

Die Daten zum Training wurden
von dem geregelten Prozess ent-
nommen. Daher besitzt das Mo-
dell nur eine lokale Giiltigkeit um
den gefahrenen Arbeitspunkt. Ei-
ne andere Regelstrategie — z. B.
wegen geanderter Millzusam-
mensetzung — wird das beste-
hende Modell fir den praktischen
Einsatz unbrauchbar machen.
Daher wird mit einer Abstandsbe-
stimmung die Ahnlichkeit neuer
Daten mit den Trainingsdaten ab-
geschatzt. Dies kann zur Erstel-
lung eines Vertrauensindexes fur
das Simulationsergebnis genutzt
werden, um bei zu grof3en Abwei-
chungen vom trainierten Arbeits-
punkt auf ein anderes Modell zu
wechseln.

Um ein Uber mehrere Arbeits-
punkte gultiges Simulationser-
gebnis zu erhalten, bietet sich der
Einsatz von Multi-Modellen an,
bei denen jedes einzelne Modell
fiir einen speziellen Arbeitspunkt
trainiert wird.

Mit dem entwickelten Prototyp
wurde ein on-line Testbetrieb an
einer groRindustriellen Anlage
durchgefiihrt. Die Ableitung der
Eingriffssequenzen konnte ein-
drucksvoll demonstriert werden,
fiir saisonale Schwankungen der
Millzusammensetzung ist noch
ein Ubergeordnetes Qualitatssi-
cherungskonzept zu realisieren.

Fur eine frihzeitige Erkennung
der thermographischen Auswir-
kungen der unterschiedlichen
Mullzusammensetzung wird ein
System zur Online-Auswertung
von Infrarot Kamerabildern ent-
wickelt, aus dem zusétzliche Pro-
zessgrolRen generiert werden, die
dem gegenwartigen System eine
héhere Vorhersagequalitat geben
(Siehe folgender Abschnitt) sollen.

Infrarot-Bildverarbeitung

zur Gewinnung zusatz-
licher Prozessgréfzen

Eine Hauptursache fur die star-
ken Schwankungen im Betrieb
von MVAs ist in der sehr hetero-
genen Zusammensetzung und
den unterschiedlichen Eigen-
schaften des Brennstoffs Mill be-
griindet. Die Dichte und GréRe
der Miillteile schwankt standig, so
dass aus einem bestimmten, in
den Brennraum eingebrachten
Mullvolumen nicht auf die einge-
brachte Mlllmasse geschlossen
werden kann. Die Feuchte des
Mulls variiert stark, was zu unter-
schiedlichen  Trocknungszeiten

fuhrt. Die chemische Zusammen-
setzung des Miulls und damit der
Heizwert hangt stark von der je-
weiligen Mullfraktion (Sperrmdill,
Hausmdull etc.) ab. Aus diesen
Griinden andern sich die fur eine
vollstandige Oxidation des
Brennstoffs noétige Sauerstoff-
menge sowie die bei der Reakti-
on freiwerdende Energie und da-
mit die Dampfmenge stéandig. Um
mehr Information Uber den Zu-
stand der Verbrennung zu erhal-
ten, wurde eine Infrarotkamera
mit dem Ziel installiert, aus den
Infrarotaufnahmen weitere Merk-
male abzuleiten, die als Prozes-
sgrof3en gelten.

Die Infrarotkamera ist auf den
Verbrennungsrost gerichtet um
von dort eine Temperaturvertei-
lung der Verbrennungszonen zu
erhalten. Ein spezieller Flammen-
filter verhindert stérende Uberla-
gerungen von IR-Strahlung aus
den Flammen. Abb. 5 zeigt ein
IR-Bild mit Sicht auf den Verbren-
nungsrost.

Eine Zuordnung von gemessener
IR-Strahlungsleistung zu Tempe-
raturen kann nur unter der An-
nahme einer konstanten Emissi-

Abb. 5: Infrarotaufnahme des Brennbetts.
Die Kamera erfasst Temperaturen von 700-
1000°C.
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on des Brennmaterials gemacht
werden.

Uber die IR Kamera lassen sich
zusatzliche Parameter zur Situa-
tion der Verbrennung auf dem
Rost gewinnen. Durch eine Bina-
risierung lasst sich die brennende
Flache bestimmen. Diese Flache
lasst sich charakterisieren durch
folgende Parameter:

e Lage des Brennbetts

e Grad des Zusammenhangens
des Brennbetts

e Schiefe des Brennbetts.

Diese Parameter kénnen als zu-
satzliche FuhrungsgrofRen bei der
Regelung der Lage der Hauptver-
brennungszone herangezogen
werden.

Erganzend zu einer préadiktiven
Regelung kann das Prozessver-
halten durch ein frihzeitiges Er-
kennen von Zustandsanderun-
gen (primar in Form von im konti-
nuierlichem Betrieb nicht mess-
baren Heizwertschwankungen)
verbessert werden.

Das zeitliche Verbrennungsver-
halten wird Uber eine tGberwachte
Klassifikation analysiert. Hierzu
wird ein Millelement (eine auf
dem Rost liegende Miillfraktion)
mit der Kamera beobachtet und
sein  Emissionsverhalten vom
Rostanfang bis zum Verlassen
des Rostes aufgezeichnet. Dann
wird die Luftmenge ermittelt, die
fur dieses Millelement insgesamt
bereitgestellt wurde. Fir jedes
Rostsegment gibt es eine indivi-
duelle Luftversorgung. Aus den
vier Luftversorgungen pro

Emissionen 1,5
(standardisiert) 1-
0,5 -
0 -
-0,5 |
— gemessene -1 - /
Emissionen Vi
154 | I/
Klassifikations- —p 1/
Ergebnis 0 20

40 60 80 100 120
Miillfraktionen

Abb. 6: Emission und Klassifikationsergebnis.

Rosthélfte wird eine Luftvertei-
lung Uber die Lange des Rostes
linear interpoliert.

Es wird angenommen, dass die
Massenumsatzrate proportional
zur gemessenen IR-Strahlungs-
intensitat ist. Unter Einbeziehung
eines Modells, das die Abhangig-
keit der Luftzufuhr zur Massen-
umsatzrate und damit zu den IR-
Emissionen beschreibt, wird die
Luftzufuhr herausgerechnet. Die-
se — von den StellgréRen invari-
ante — Trajektorie wird mit einem
Neuronalen Netz Kklassifiziert.
Klassifikationsmerkmal ist hierbei
die Gesamtabgabe an IR-Strah-
lung.

Das Netz soll die funktionale Ab-
bildung aus Merkmalen der Tra-
jektorie und der Gesamtheit der
IR-Emissionen fir ein Miullele-
ment lernen. Als Merkmale wer-
den der Zeitpunkt der maximalen
Verbrennungsintensitat, = sowie
der Betrag der maximalen IR-In-
tensitat, bereinigt um den Ein-
fluss der Luftzufuhr verwendet.
Es werden also Paare gesammelt
(X Y)mae [ E(X)dX). Abb. 6 zeigt

fur 120 Mullelemente die tatséch-
lich abgegebenen IR-Emissionen
und die durch tberwachte Klassi-
fikation gefundenen Klassenzu-
gehorigkeiten.

Als Klassifikator diente ein Coun-
terpropagation Netz mit 25 Neu-
ronen, wobei jedes Neuron eine
Klasse definierte. Aufgrund des
bislang zur Verfigung stehenden
geringen Messumfangs muss die
Klassifikation noch auf einer
groReren Messreihe validiert wer-
den.

Maschinelle Modellie-
rung zur automatischen

Ableitung kausaler
verhaltensorientierter
Systembeschreibungen

Wahrend Informationsverarbei-
tung mit Neuronalen Netzen auf
subsymbolischer Ebene (unter
Verarbeitung numerischer Daten)
ablauft, befassen sich symboli-
sche Lernverfahren mit der expli-
ziten Generierung und Verarbei-
tung von Regeln.
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Aus der Sicht des (symbolischen)
Maschinellen Lernens ist die au-
tomatische Modellbildung unter
die Kategorie ,Lernen durch Be-
obachtung und Entdeckung“ ein-
zuordnen und stellt damit eine ex-
trem schwierige Lernaufgabe dar.

Dies beginnt bereits damit, dass
nicht klar ist, welches die zu be-
trachtenden Basismerkmale sind,
d.h. auf welcher Grundlage der
Computer Uberhaupt nach Zu-
sammenhangen suchen soll.
Geht man am besten von einzel-
nen Messwerten, von Messwer-
tintervallen, von ganzen Mess-
wertreihen oder geeigneten agg-
regierten GrofRen als Attributen
aus? Damit besteht die erste Auf-
gabe eines automatischen Mo-
dellierungssystems in der Erzeu-
gung einer geeigneten symboli-
schen Reprasentation der ge-
messen GroRen (Definition der
Merkmale), die dann die Grundla-
ge fir die gewlnschte Analyse
und Regelgenerierung darstellt.
Dieser Ubergangsschritt von der
numerischen zur symbolischen
Form ist ein wesentlicher Unter-
schied gegenuber der Suche
nach implizitem Wissen in Daten-
banken (knowledge discovery in
databases, data mining) dar.

Des weiteren ist bei der Modellie-
rung eines dynamische Systems
die Zeit als wichtiger Parameter
zu bericksichtigen. Dies bedeu-
tet, dass Beziehungen zwischen
verschiedenen  Systemgrof3en
nicht statisch sind, sondern ver-
schiedenartige, zustandsabhan-
gige Beeinflussungen mit gewis-
sen Zeitverzégerungen anzuneh-
men sind. Da die Berucksichti-
gung der gesamten Vergangen-
heit in jedem Trainingsbeispiel

aus Komplexitatsgriinden un-
mdglich ist, missen typische, re-
levante Situationen mit ihrer rele-
vanten Vergangenheit ausge-
wahlt und klassifiziert werden. An
dieser Stelle kommt erschwerend
hinzu, dass kein Lehrer zur Verfi-
gung steht, der dies leisten kénn-
te. Das Lernen geschieht viel-
mehr uniberwacht.

Das C3R-System

Aufgrund der eben genannten
Probleme bei der direkten An-
wendbarkeit vorhandener Verfah-
ren wurde ein mehrstufiges Sy-
stem entwickelt, das im folgen-
den vorgestellt wird.

Die maschinelle Modellierung
von Prozessabhangigkeiten im
C®R-System (Childrens Cognitive
Learning for Causal Reasoning
about DynamicSystems, Keller u.
a. [3]), in dessen Entwicklung
auch elementare Ergebnisse
kognitionspsychologischer Expe-
rimente eingingen, zeichnet sich
durch die Kombination von sym-
bolischen (Maschinelles Lernen),
subsymbolischen (analog neuro-
nalen Netzen) und rein numeri-
schen (Clustering) Verfahren aus.

Als Eingabe in das C°R-System
dienen Zeitreihen der gemesse-
nen GroRen oder direkt Muster
von beobachtbaren GroRRen aus
dem (technischen) System. Das
System besitzt mehrere adaptive
dynamische  Systemparameter,
fur die Initialisierungswerte einge-
geben werden koénnen. Die Aus-
gabe des C®R-Systems besteht
aus einer Visualisierung der er-
kannten kausalen Abhangigkeits-
beziehungen in Form eines (ge-
richteten) Kausalitatsgraphen und

eine Darstellung der funktionalen
Abhéangigkeitsbeziehungen durch
eine Menge unscharfer bereichs-
weiser Transformationsregeln.

Ergebnisse wurden aus Beispiel-
daten der halbtechnischen Ver-
suchsanlage TAMARA zur ther-
mischen Abfallbehandlung abge-
leitet. Ein Ergebnis war das dyna-
mische Ubergangsverhalten von
Prozessgréf3en; nach der Verrin-
gerung der Gesamt-Mullmasse
ergab sich eine Zunahme der O,-
Rohgas-Konzentration.  Dieser
Zusammenhang ist durchaus
plausibel, denn wird weniger Mull
verbrannt, so wird auch weniger
Sauerstoff verbraucht, folglich
steigt die Sauerstoffkonzentration
im Rohgas. Im folgenden wird ei-
ne andere vom System maschi-
nell abgeleitete Regel wiederge-
geben, die angibt, dass die Ab-
gastemperatur bei abnehmender
Mullmasse sinkt. Die Angaben in
eckigen Klammern geben die
Wertebereiche an, in denen die
GroRRen liegen:

WENN  Miillmassege, in [253,4; 270,5]
UND Verdnderung = Abnahme nach

[235,4; 252,2]

innerhalb von

50,6 20,5 Sekunden

Abgastemperatur in

[941,7; 988,7]

UND

DANN Verdnderung = Abnahme nach
[930,1; 971,4]

mit einer Verzogerung von
540.0 £ 24,5 Sekunden,
innerhalb von

335,0 + 26,9 Sekunden.

Vertrauensgrad: 0,667.




Miillmasse Gesamt

O

Abgas-Temperatur

0,-Rohgas-Konzentration
(-, 860) .
T (+,193)

(- 90)
O

Primérluft (2. Rost)

0,-Rohgas-Konzentration

(-, 140)

Abb. 7: Kausalitéatsgraph.

Alle abgeleiteten Zusammenhéan-
ge werden in einem Kausalitats-
graphen (Abb. 7) visualisiert. Die
Kanten dieses Kausalitatsgra-
phen sind durch eine qualitative
Beschreibung des Veranderungs-
verhaltens (gleichartig +, gegen-
laufig —) und durch die abgeleite-
te Verzdgerungszeit gewichtet.

Die abgeleiteten Ergebnisse
stimmen mit den bekannten Ab-
hangigkeiten Uberein:

e Die Gesamt-Millmasse und
die Primarluft sind exogene
GroRRen.

e Die Abgas-Temperatur, die O,-
und CO,-Rohgas-Konzentra-
tionen sind endogene Grolen.

Zusammenfassend kann gesagt
werden, dass die vom C3R-Sy-
stem beispielhaft erkannten Be-
ziehungen die Leistungsfahigkeit
maschineller Lernverfahren in der

automatischen Ableitung von
Prozesszusammenhangen zei-
gen. Auf diese Weise abgeleitete
Regeln kénnen als Wissensbasis
fur eine effizientere und umwelt-
orientierte Prozessfiihrung ge-
nutzt werden.

Zusammenfassung und
Ausblick

Die Anwendung von Verfahren
der Maschinellen Intelligenz in re-
gelungstechnischen Anwendun-
gen ermdglicht eine neue Qualitat
in der Automatisierung komplexer
Prozesse. Die praktischen Ergeb-
nisse zeigen dariber hinaus ei-
nen deutlichen finanziellen Nut-
zen. Allerdings erfordert der Ein-
satz dieser Verfahren sowohl ein
fundiertes Know-how im Anwen-
dungsbereich als auch in der zu
Grunde liegenden Theorie der
eingesetzten Verfahren.

Begriffserlauterung

Branch-and- (Verzweige

und  begrenze)

Clustering

Bound-Suche

Suchverfahren nach dem guns-
tigsten Weg unter Einbeziehung
der Kosten des bisherigen We-
ges. Ist ein Weg samt seiner
Kosten bekannt, werden Alter-
nativwege nur noch betrachtet,
wenn die Kosten des neuen Teil-
Weges kleiner sind als die Ge-
samtkosten des bereits gefun-
denen Weges.

Unterteilung von Datensatzen in
Gruppen

Feedback
Regelung

Aus dem Vergleich der Fuh-
rungsgrofRe (Sollwert) mit der
fortlaufend erfassten Regel-
groiRe (Istwert) wird ein Stellein-
griff (Veranderung der Stell-
gréRe) im Sinne einer Anglei-
chung der Regelgrof3e an die
Fuhrungsgro3e vorgenommen.

Counter-
propagation

Typ eines Neuronalen Netzes
mit lokal konstanter Reprasenta-
tion

Fuhrungsgroile

GrolRe, welche den Sollwert fur
die RegelgrofRe vorgibt.
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Regelgrol3e

ProzessgroRe, deren  Wert
durch Regelungseingriffe der
Fuhrungsgroie angeglichen
werden soll.

Fuzzy Control

Art einer Regelung, bei welcher
der Regelalgorithmus auf Fuzzy
Logik basiert. Die Vorgehens-
weise erfolgt meist in einem
dreistufigen Verfahren: Fuzzy-
fizierung, Inferenz und Defuzzy-
fizierung.

Fuzzy Logik

Konzept und Methoden zur Ver-
arbeitung unscharfen Wissens
anhand unscharfer Mengen.

Gradientenab-
stiegsverfahren

Iteratives  Optimierungsverfah-
ren, das die Differenzierbarkeit
einer Fehlerfunktion ausnutzt,
um sich sukzessive einem Opti-
mum anzunahern.

Gutefunktion

Funktion zur Bewertung der
Qualitat einer Lésung.

(Kunstliches)
neuronales Netz

Technische Realisierung biolo-
gisch motivierter Modelle des
Zentralnervensystems zur Infor-
mationsverarbeitung in techni-
schen Anwendungen. Kennzei-
chen sind lernfahige, verteilte,
parallele Strukturen aus einfa-
chen Elementen, den Neuronen.

pradiktive
Regelung

Regelung unter Einsatz einer
vorhersagenden Komponente
(Prognose) zur besseren Ab-
schatzung der dynamischen Ef-
fekte der Regeleingriffe

subsymbolische
Informations-
verarbeitung

Informationsverarbeitung, deren
Grundidee das Auflésen der
Symbole durch Représentation
von Attributen bzw. deren Wer-
ten zur Beschreibung der Objek-
te einer Anwendungswelt. Verar-
beitung durch verteilte Repré-
sentation auf Mikrostrukturen
auf Basis primitiver Verarbei-
tungseinheiten (Neuronen).

Linguistische
Variable

GroRRe, deren Werte keine Zah-
len (wie bei deterministischen
Variablen) oder Verteilungen
(wie bei Zufallsvariablen), son-
dern sprachliche Konstrukte
(Terme) sind. Zur Verarbeitung
der linguistischen Variablen, de-
ren Werte (Terme) durch Worter
der Umgangssprache (wie:
hoch, tief, mittel) definiert sind,
werden pro Term (z.B. mittel) je-
weils durch eine unscharfe Men-
ge (Fuzzy Set) dargestellt.

Maschinelle
Intelligenz

Subsummierung der auf einem
Rechner einsetzbaren Verfahren
und Konzepte zur Simulation
von Problemldsungsféahigkeiten.

Maschinelles
Lernen

Bereich, der sich mit der automa-
tischen Ableitung (induktiv/de-
duktiv) von Wissen beschaftigt.

symbolische
Informations-
verarbeitung

Methode, bei der eine schrittwei-
se und nachvollziehbare Abar-
beitung eines expliziten Algorith-
mus (Wissensreprésentation mit
explizitem Objektbezug) zum
Ziel fuhrt.

Trajektorie

Zeitlicher Verlauf eines Vektors
im Zustandsraum, zeitliche Ab-
folge der Werte einer Zustands-
groRRe Uber einen anderen Para-
meter.

Zugehorigkeits-
funktion

Bestimmt den Wert der Terme
einer linguistischen Variablen. In
der klassischen Mengenlehre gibt
es nur zwei Werte der Mengenzu-
gehdorigkeit, ndmlich O oder 1. Die
Zugehdrigkeitsfunktion liefert
kontinuierliche Werte einer Men-
genzugehorigkeit, und beschreibt
somit eine unscharfe Menge.
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Das UPSWING-Verfahren — Der Schltssel zur
kostenginstigen Abfallverbrennung

J. Vehlow, H. Hunsinger, S. Kreisz, H. Seifert, ITC

Einleitung und
Problemstellung

Seit zu Beginn der neunziger
Jahre die Emissionsgrenzwerte
erheblich verscharft wurden [1],
sind Abfallverbrennungsanlagen
mit immer komplexeren Gasreini-
gungssystemen ausgeristet wor-
den. Das Bestreben der Anlagen-
planer und -bauer war — geman
dem Schlagwort ,best available
technology” — auf eine mdglichst
weite Absenkung der Emissionen
gerichtet, wobei der Aufwand oft
in keinem Verhaltnis zum 6kologi-
schen Nutzen stand. In etlichen
Anlagen stiegen die Verbren-
nungskosten dadurch auf weit
mehr als 500 DM pro Tonne
Hausmull.

Schon friihzeitig wurden Wege
aufgezeigt, durch geeignete Mal3-
nahmen im hei3en Teil der Anla-
gen und durch technologische
Vereinfachungen oder Kombinati-
on einzelner Verfahrensstufen
den Aufwand fir die Gasreinigung
zu reduzieren [2, 3, 4]. Ohne den
erreichten hohen Emissions-
standard aufzugeben, konnten
dadurch erhebliche Kostenein-
sparungen erzielt werden. Fr
derzeit in Betrieb gehende Abfall-
verbrennungsanlagen in Deutsch-
land werden Verbrennungskosten
im Bereich von 200-250 DM pro
Tonne Hausmiill angegeben. Da-
mit sind noch nicht alle Einspar-
potentiale ausgeschopft und so
wird weiterhin in unserem Hause
an einer Optimierung der klas-
sischen Abfallverbrennung gear-
beitet.

Vielversprechend  erscheinen
aber auch Anséatze, die Behand-
lung von Abféllen in anderen oder

in Kombination mit anderen ther-
mischen Prozessen vorzuneh-
men. Ein neuer Vorschlag aus
dem Forschungszentrum Karls-
ruhe zur Kombination einer Ab-
fallverbrennungsanlage mit ei-
nem Kraftwerk, das sogenannte
UPSWING-Verfahren (Unification
of Power plant and Solid Waste
INcineration on the Grate), wird
im Folgenden néher beschrieben
und mit anderen Konzepten ver-
glichen. Im Vordergrund steht da-
bei die Frage, wo in der Abfallver-
brennung als kritisch angesehe-
ne Komponenten wie saure
Schadgase, thermisch fliichtige
Schwermetalle oder polychlorier-
te Dibenzo-p-dioxine (PCDD) und
Dibenzofurane (PCDF) letztend-
lich verbleiben.

Mitverbrennung in
Industriedfen

Eine erhebliche Kostenreduktion
verspricht auf den ersten Blick die
zur Zeit intensiv und kontrovers
diskutierte Mitverbrennung von
Abfallen in anderen thermischen
Prozessen wie Kraftwerken, Ze-
mentwerken oder Hochdfen. Fur
diese Prozesse gelten im Allge-
meinen weniger strenge Grenz-
werte als fur die Abfallverbren-
nung. Zur Vermeidung einer rei-
nen Schadstoffverdiinnung in In-
dustriedfen beim Ersatz von Re-
gelbrennstoff (z.B. Kohle) durch
Siedlungsabfall erlaubt die 17.
Verordnung zur Durchfiihrung
des Bundesimmissionsschutzge-
setzes (17. BImSchV), die in
Deutschland die Emissionsgrenz-
werte aus Abfallverbrennungsan-
lagen festlegt, nur eine Mitver-
brennungsquote von 25% Abfall
und enthalt in der sogenannten
Mischungsregel Vorschriften, wie

die Emissionsgrenzwerte im Ein-
zelfall zu berechnen sind [1].
Auch diese Regelung lasst aber
bei Ausschopfung der Grenzwer-
te ein gewisses Potential fir eine
Schadstoffverdiinnung zu.

Der Ersatz von Regelbrennstoff
wie Ol oder Steinkohle durch Ab-
fallstoffe stellt an deren Qualitat
bezuglich Brennwert und Schad-
stoffgehalt Anforderungen, die in
jedem Falle eine Vorbehandlung,
z.B. eine Sortierung, unerlasslich
machen. Neben den Emissions-
begrenzungen ist der Eintrag ein-
zelner im Abfall enthaltener Ele-
mente in Industriedfen auch im
Hinblick auf die Korrosion in
hei3en Anlagenteilen wie z.B. Ab-
hitzekesseln und auf die Qualitat
der Produkte von Bedeutung. So
muss z.B. im Zement der Gehalt
von Chloriden oder einzelnen
Schwermetallen, besonders der
des Chroms, begrenzt werden.
Bei Kessel- und Flugstauben aus
Kraftwerken, die derzeit vollstan-
dig in eine Verwertung gehen,
werden an die Elutionsbestandig-
keit der Schwermetalle hohe An-
forderungen gestellt. Ahnliches
gilt fur den Quecksilbergehalt in
den Kraftwerksgipsen aus der
Abgasentschwefelung.

Die wesentlichen Vorbehalte ge-
gen die Mitverbrennung von Ab-
fallen in Industriedfen sind im Fol-
genden aufgelistet.

e Die Emissionsgrenzwerte des
thermischen Hauptprozesses
liegen ublicherweise deutlich
Uber denen der Abfallverbren-
nung, somit findet auch bei An-
wendung der Mischungsregel
und Ausnutzung der Grenz-
werte eine Verdinnung statt.
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e Die thermischen Prozesse ak-
zeptieren nur heizwertreiche
und gering kontaminierte Ab-
fallfraktionen.

e Eine Mitverbrennung ist nur
dann wirtschaftlich, wenn der
Einsatz des Abfalls im Kraft-
werk dem Betreiber vergutet
wird.

Im Sinne einer integrierten Abfall-
wirtschaft bringt die Mitverbren-
nung weder o©kologische noch
okonomische Vorteile. Im Gegen-
teil resultiert aus dem Ausschleu-
sen einer ,Brennstofffraktion“ ei-
ne Heizwertabsenkung und eine
Erhohung der Schadstoffgehalte
des verbleibenden Abfalls. Damit
wird aber die zur Erreichung der
Qualitatsanforderungen fur eine
Deponierung [5] oder fur eine
Verwertung [6] der Rostaschen
notwendige Inertisierung schwie-
riger und erfordert unter Umstan-
den die Zufeuerung von Heizol in
der Abfallverbrennungsanlage —
ein sicherlich nicht wiinschens-
werter Effekt.

Kombination der
Abfallverbrennung mit

anderen thermischen
Verfahren

Die verschiedenen Optionen

Einen alternativen Ansatz zur Ko-
stenreduktion der Abfallverbren-
nung verfolgt die Kopplung einer
Abfallverbrennungsanlage mit ei-
nem modernen Kraftwerk, bei der
Synergieeffekte durch die ge-
meinsame Nutzung von Aggrega-
ten wie Kessel und/oder Gasrei-
nigung erzielt werden sollen. Da-

zu wurden Strategien mit unter-
schiedlichem Integrationsgrad
entwickelt bzw. vorgeschlagen,
die in Abb. 1 schematisch darge-
stellt sind.

e Die dampfseitige Einbindung
erspart die Turbine, die damit
verbundenen Hilfsaggregate
und die zugehoérigen Bauten
(Variante 1). Der Investitionsbe-
darf der Abfallverbrennungs-
anlage kann so bis zu ca. 20%
reduziert werden.

e Die Satelliten-Feuerung [7],
die den Abfall auf einem sepa-
raten Rost verbrennt und die
hei3en, ungereinigten Abgase
direkt in die Brennkammer ei-
nes Kohlekraftwerks einleitet
(Variante Il), verzichtet auf den
Kessel und die komplette Gas-
reinigung.

e Die Einleitung der entstaubten
Abgase der Abfallverbrennung
in die Entschwefelungsanlage
eines Kohlekraftwerks (Varian-
te lll) ersetzt die Wascher in
der Abfallverbrennung.

e Das UPSWING-Verfahren [8]
verknupft die Dampfkreislaufe
(Variante I) und speist das teil-
gereinigte Abgas aus der Ab-
fallverbrennung als Forderluft
vor den Kohlemuhlen oder als
Primérluft in den Ofen eines
Kohlekraftwerks ein (Variante
IV). Dadurch werden in der
chemischen Gasreinigung die
zweite Waschstufe, der Kataly-
sator und eine eventuelle Fein-
reinigung eingespatrt.

Die unterschiedlichen Varianten
sollen im Folgenden kurz erlau-
tert werden. Die Mitverbrennung

im Kohlekraftwerk, die Satelliten-
feuerung und das UPSWING-
Verfahren sollen zudem hinsicht-
lich des Verbleibs ausgewahlter,
dem Abfall entstammender
Schadstoffe miteinander vergli-
chen werden.

Integration der
Dampfkreislédufe

Diese in Abb. 1 als Option | dar-
gestellte einfache Strategie ist
anzuraten, wenn die Abfallver-
brennungsanlage in enger Nach-
barschaft eines Kraftwerks errich-
tet werden kann. Die Kombina-
tion der Dampfkreislaufe kann so
gestaltet werden, dass die
Dampfparameter im Kessel der
Abfallverbrennungsanlage  zur
Verminderung der Korrosions-
gefahr niedrig gehalten werden
(Maximaltemperaturen um
250 °C). Eine derartige Verschal-
tung der Dampfkreislaufe ist kiirz-
lich fur eine neu zu errichtende
Abfallverbrennungsanlage in Auf-
trag gegeben worden [9].

Satellitenfeuerung

Dieser Verfahrensvorschlag (Op-
tion 1l in Abb.1) beinhaltet den
Bau einer Brennkammer flr Ab-
falle in unmittelbarer Nahe eines
Kohlekraftwerks. Deren Abgase
sollen ohne jegliche Kiihlung und
Reinigung in die Brennkammer
des Kohlekraftwerks eingeleitet
werden. Damit wird die aus dem
Abfall freigesetzte Energie direkt
dem Kraftwerkskessel zugefuhrt
und die Gasreinigung des Kraft-
werks wird fiur beide Prozesse
genutzt. Es ist offensichtlich,
dass alle im Abgas enthaltenen
Schadstoffe aus dem Abfall in
das Kraftwerk gelangen.
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Abb. 1: Verschiedene Optionen der Kombination einer Abfallverbrennungsanlage und eines Kohle-
kraftwerks (I: Verbindung der Dampfkreislaufe; II: Satellitenfeuerung; 1ll: Reinigung der entstaubten

Abgase der Abfallverbrennung im SO

Einleitung entstaubter
Abgase in die
Entschwefelungsanlage
des Kraftwerks

Die Option Il in Abb. 1, bei der
das entstaubte Abgas der Abfall-
verbrennungsanlage direkt in die
Entschwefelungsanlage des
Kraftwerks eingespeist wird,
spart die chemischen Gasreini-
gungsstufen in der Abfallverbren-
nung ein. In diesem Falle ist zu
bedenken, dass dem Abfall zuzu-
schreibende Kontaminationen die
Vermarktbarkeit des Kraftwerk-
gipses gefahrden konnen. Be-
sonders zu beachten sind Queck-
silber so wie die PCDD und
PCDF. Erhohte Chlorideintrage
mussen durch eine Wésche aus
dem Gips entfernt werden. Diese
Variante soll im Folgenden nicht
naher betrachtet werden.

Das UPSWING-
Verfahren

Das im Forschungszentrum
Karlsruhe entwickelte UPSWING-
Verfahren verkniupft die Dampf-
kreislaufe beider Prozesse wie in
Option | und trennt die Gasreini-
gung zwischen der Abfallverbren-
nungsanlage und dem Kraftwerk
auf. Als Kraftwerke kommen Koh-
lestaub- und Kohlewirbelschicht-
feuerungen sowie Schwerdlkraft-
werke in Betracht. Im Weiteren
soll nur die Staubfeuerung be-
trachtet werden. Die gasseitige
Kopplung der beiden Feuerungen
erfolgt so, dass sowohl die in mo-
dernen Abfallverbrennungsanla-
gen erreichten Emissionsstan-
dards als auch die Qualitat der
Reststoffe aus dem Kohlekraft-
werk beibehalten werden.

»~Wascher des Kohlekraftwerks; IV: UPSWING-Verfahren).

Aus dem Abgas nach dem Abhit-
zekessel der Abfallverbrennungs-
anlage werden alle Schwermetal-
le auBer Quecksilber in einem ef-
fizienten Filter bis auf geringe, im
Rahmen der Emissionsgrenzwer-
te der 17. BImSchV liegende Kon-
zentrationen zuriickgehalten. Die
ebenfalls im Kraftwerk storenden
Kontaminanten Quecksilber und
Chlorwasserstoff (HCI) werden in
einem einfachen sauren Wascher
zu weit mehr als 90% abgeschie-
den. Die teilgereinigten Gase, die
weiterhin Schwefeldioxid (SO,),
Stickstoffoxide (NO,) und gasfor-
mige PCDD/F enthalten, werden
entweder als Forderluft in die
Kohlemihlen eingeleitet oder
aber, was technologisch einfacher
zu realisieren sein durfte, der
Primérluft der Kohlebrenner zuge-
mischt. Da eine Rauchgasrick-
fuhrung in der Kohleverbrennung
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haufig praktiziert wird, ist die Ver-
wendung einer Primarluft mit ver-
ringertem Sauerstoffanteil nicht
prinzipiell neu.

Die aus dem Abfall stammenden
kritischen Komponenten Schwer-
metalle und HCl werden wie
in herkdbmmlichen Abfallverbren-
nungsanlagen  ausgeschleust
und in kleinen Reststoffstromen
konzentriert. Im Brennraum des
Kraftwerks werden die im Ab-
gas verbliebenen gasformigen
PCDD/F thermisch zerstort und
das NO, wird in der Reburn-Zone
weitgehend abgebaut. Das SO,
aus der Abfallverbrennung wird
gemeinsam mit dem aus der Koh-
le stammenden in der Entschwe-
felungsanlage des Kraftwerks ab-
geschieden.

Das UPSWING-Verfahren zeich-
net sich dadurch aus, dass es

e die hohen Emissionsstandards
einer modernen Abfallverbren-
nungsanlage beibehalt,

e den Verbleib der einzelnen
Kontaminanten nachvollzieh-
bar macht,

Siedlungsabfall

Mittelwert Bereich
4000 1000 - 6000
7000 3000 - 9000

7 2-20

10 3-20

3 0,5-10
700 400 - 1500

e durch die Vermeidung des Ein-
trags von Schwermetallen in
das Kraftwerk dessen Rest-
stoffe in ihrer Qualitat nicht be-
einflusst und

e durch die Einsparung einiger
Prozessstufen (in der Abb. 1
rot unterlegt) eine Reduktion
der Investitionskosten um bis
zu 50% erwarten lasst.

Vergleich der
Umweltvertréaglichkeit

Verhalten einzelner
Elemente in der Abfall- und
Kohleverbrennung

Siedlungsabfélle und Steinkohle
unterscheiden sich als Brennstof-
fe in wesentlichen Punkten:

e der Heizwert der Kohle ist etwa
drei mal so hoch wie der von
Siedlungsabfall,

e der Siedlungsabfall wiederum
enthalt nahezu durchgéngig
hohere Konzentrationen an
umweltrelevanten Elementen.

Steinkohle
Mittelwert Bereich
7000 4000 - 15000
1000 100 - 3000
20 1-60
1 <0,1-2,5
0,12 0,1-0,6
20 10 - 60

Tab. 1: Mittlere Konzentrationen und Konzentrationsbereiche ausgewahlter
Elemente in Siedungsabfall und Steinkohle in mg/kg [10-14].

Bei den in Tabelle 1 zusammen-
gefassten Konzentrationen aus-
gewahlter Elemente zeigt die
Kohle nur im Falle des Schwefels
und des Arsens hdhere Niveaus
als der Siedlungsabfall.

Zur Berechnung der Inventare
einzelner Elemente in den Kom-
partimenten Kesselasche, Flug-
asche und entstaubtes Abgas im
Kohlekraftwerk bei den drei Szen-
arien Mitverbrennung, Satelliten-
feuerung und UPSWING-Verfah-
ren werden neben den Inventaren
die spezifischen Abgasstréme pro
Tonne Brennstoff, die prozentuale
Verteilung der Massenstréme und
die Transferkoeffizienten bendétigt,
die den Ubergang der Elemente
in einzelnen Massenstréme hin-
ein jeweils fur die Abfallverbren-
nung und fur die Kohlestaubfeue-
rung beschreiben.

Dabei ist zu beachten, dass die
Temperaturniveaus in der Abfall-
und der Kohleverbrennung sich
erheblich unterscheiden. Wah-
rend bei der Abfallverbrennung
im Gutbett Maximaltemperaturen
zwischen ca. 800 und knapp
1000 °C vorliegen, werden in
der Kohlestaub-Trockenfeuerung
1000 bis 1200 °C und in der
Schmelzkammerfeuerung sogar
Uber 1500 °C erreicht. Die Ver-
brennungstemperatur hat einen
wesentlichen Einfluss auf die Ver-
flichtigung der Elemente. Die im
Folgenden verwendeten Daten
sind der Literatur entnommen.

Verbleib thermisch
fliichtiger Elemente

Der Verbleib einiger bei der Ab-
fallverbrennung kritischer flichti-
ger Elemente in den Reststoff-
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stromen des Kraftwerks soll ex-
emplarisch fur die drei Konzepte
Mitverbrennung, Satellitenfeue-
rung und UPSWING-Verfahren
abgeschatzt werden. Bei der Mit-
verbrennung wird die Menge des
eingesetzten Abfalls auf die
in  Deutschland zugelassene
Hochstmarke von 25% begrenzt.
In den beiden anderen Szenarien
wird das gleiche Massenverhalt-
nis von Kohle und Abfall zugrun-
de gelegt. Um den Energieeintrag
in den Kessel des Kraftwerks
konstant zu halten, muss der
Durchsatz im Kohlekraftwerk um
einen Anteil erniedrigt werden,
der dem aus dem Abfall stam-
menden Energieeintrag ent-
spricht. Der tUiber das Abgas in die
Kohleverbrennung eingetragene
Anteil der einzelnen Elemente
wird jeweils einschlief3lich seiner
Verteilung auf die Kompartimente
Kesselasche, Flugasche und Ab-
gas nach der Entstaubung im
Kraftwerk berechnet.

Es sei darauf hingewiesen, dass
die Inventarberechnungen zwar
Hinweise auf den Eintrag eines
Elements in einen Reststoff des
Kohlekraftwerks geben, die Aus-
wirkungen auf die Umweltvertrag-
lichkeit des betreffenden Materi-
als aber ohne Elutionstest und
das heil3t ohne Proben aus real
existierenden Anlagen nicht
quantifiziert werden kénnen.

Chlor

Chlor ist in der Abfall- wie in der
Kohleverbrennung ein hochflich-
tiges Element, das bevorzugt als
HCI in das Abgas Ubertritt. Sied-
lungsabfall enthalt im Mittel eine
sieben mal hdhere Konzentration
an Chlor als die Steinkohle.

3000 3000 3000
= Mitverbrennung Satellitenfeuerung UPSWING-Verf.
§
E
= 2000 - 2000 - 2000 -
% 1000 1000 - 1000
£
5 e L

0 LI T
0 5 10 15 20 25

[ 1 Kesselasche

0 T T T T
0 5 10 15 20 25
Abfallzugabe in % des Brennstoffs im Kohlekraftwerk

u T T I
0 5 10 15 20 25

[ IFlugasche "1 Rohgas

Abb. 2: Chlorinventar (Cl) im Kohlekraftwerk (KKW) und seine Verteilung auf
Kessel- und Flugasche sowie Rohgas nach Filter bei den verschiedenen
Konzepten (maximale Abfallzugabe 25 % des Durchsatzes). Chlor liegt vor al-

lem als HCI im Abgas vor.

In den drei Grafiken in Abb. 2 sind
das Chlorinventar und seine Ver-
teilung auf Kesselasche, Flug-
asche und entstaubtes Abgas im
Kohlekraftwerk im Falle einer Mit-
verbrennung, der Satellitenfeue-
rung und des UPSWING-Verfah-
rens dargestellt. Die Mitverbren-
nung wie auch die Satellitenfeue-
rung erhdhen den Chloreintrag in
das Kohlekraftwerk erheblich. Ei-
ne Mitverbrennung von 25% Ab-
fall oder der Betrieb einer Satelli-
tenfeuerung mit dem gleichen
Massenanteil an Abfall fiihren zu
einem Anstieg des Chlorinventars
um ca. 50%. Der grof3te Anteil fin-
det sich als HCI in der Gasphase
und lasst die HCI-Konzentration
im Abgas des Kraftwerks von ca.
100 auf ca. 250 mg/m? ansteigen.
Ein Emissionsproblem ist da-
durch nicht zu erwarten, da HCI
nahezu quantitativ im SO,-Wa-
scher entfernt wird, und zu hohe
Konzentrationen an Chlorid im
Gips konnen durch eine Wasche

reduziert werden. Auf Anzeichen
verstarkter Kesselkorrosion ist zu
achten.

Eine deutliche Zunahme des
Chlorinventars ist auch in den
Kessel- und Flugaschen zu er-
kennen. Eventuelle Uberschrei-
tungen von Qualitatsstandards
bei einer Verwertung dieser Ma-
terialien lassen sich ebenfalls
durch eine Wasche umgehen. In
jedem Falle erfordern diese Wa-
schen aber einen zuséatzlichen
Aufwand und damit erhdhte
Kosten.

Die einfache saure Wasche des
UPSWING-Verfahrens entfernt
das HCI aus dem Abgas der Ab-
fallverbrennungsanlage derart ef-
fizient, dass die in dieser Variante
in das Kraftwerk eingetragene
Chlormenge nur marginal ist. Be-
eintrachtigungen irgendwelcher
Qualitatsstandards sind nicht
wabhrscheinlich.
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Quecksilber

Das hochtoxische Schwermetall
Quecksilber hat die héchste ther-
mische Flichtigkeit aller Metalle
und ist im Abfall gegeniber der
Steinkohle um den Faktor 20-30
angereichert. Abb. 3 verdeutlicht
sowohl im Falle der Mitverbren-
nung als auch im Falle der Satel-
litenfeuerung bei einer Abfallzu-
gabe von 25% einen Anstieg des
Quecksilberinventars im Kohle-
kraftwerk um einen Faktor von et-
wa 8. Wie bei Chlor ist auch hier
die Hauptmenge in der Gasphase
zu finden. Dadurch werden die im
entstaubten Abgas der Kohlever-
brennung typischen Quecksilber-
konzentrationen von 10 pug/m?® bis
auf Werte um 60 pg/m?® erhoht.
Dieses Quecksilber liegt wegen
der hohen SO,-Konzentrationen
Uberwiegend metallisch vor und
lasst sich daher nur unter grol3em
Aufwand — z.B. unter Einsatz von
Kohleabsorbern — abscheiden.
Ob und in wie weit eine Kontami-

nation des Kraftwerkgipses und
der Flugaschen deren Verwer-
tung beeintrachtigen ist in jedem
Fall sorgfaltig zu prtifen.

Wie bereits fir Chlor gefunden,
ist auch im Falle des Quecksil-
bers der Eintrag in die Stoffstro-
me des Kraftwerks beim UPS-
WING-Verfahren am geringsten.
Die bei einem Abfallanteil von
25% zu erwartende 15-prozenti-
ge Inventarerhéhung durfte we-
der in der Emission noch in den
einzelnen festen Reststoffen ir-
gendwelche Probleme aufwerfen.

Cadmium

Ein weiteres Problemelement der
Abfallverbrennung ist das toxi-
sche und thermisch mobile Cad-
mium, dessen Eintrage aus der
Abfallverbrennung in das Kohle-
kraftwerk jeweils denen des
Quecksilbers dhneln. Die Mitver-
brennung und die Satellitenfeue-
rung fihren zu einer Verdreifa-
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chung des Cadmiuminventars im
Kraftwerk bei 25% Abfallzugabe.
Cadmium ist vor allem in den
Kraftwerksflugaschen zu finden,
in geringerem Mal3e werden aber
auch die Konzentrationen in den
Kesselaschen erhgoht. In jedem
Falle ist die Qualitat dieser Rest-
stoffe zu Uberprifen, um deren
Zertifizierung fur die Verwertung
sicher zu stellen.

Da Cadmium und seine Verbin-
dungen nur bei Temperaturen
oberhalb 600 °C in der Gasphase
vorliegen kénnen, also im Tempe-
raturbereich der Staubabschei-
dung (um 200 °C) vollstandig an
den Flugstaub gebunden sind, ist
bei einer effizienten Entstaubung,
wie sie das UPSWING-Verfahren
vorsieht, nur ein vernachlassig-
barer Cadmiumeintrag Gber das
Abgas der Abfallverbrennung in
das Kraftwerk zu erwarten.

Blei

Der Unterschied der Bleikonzen-
tration im Abfall und in der Kohle

= 10 Mitverbrennung 1 Satellitenfeuerung 10 UPSWING-Verf. Ist mit einem Faktor von 20-70 er-
= heblich. Wegen der im Verhaltnis
E 0.8 0.8+ 0.8 zum Cadmium geringeren Fliich-
"_:f 0.6- 0.6 0.6- tigkeit des Bleis und seiner Ver-
£ bindungen ist ein signifikanter
S 041 0.4- 0.4 Unterschied des Verhaltens bei
= den drei betrachteten Verfahren
E 0.2 0.2- 0.2 zu erwarten. Bei der Mitverbren-
'é» / / — | nung wird durch den gesamten

Eintrag des im Abfall enthaltenen

Bleis dessen Inventar im Kraft-
werk etwa um den Faktor zehn
erhoht, wie Abb. 4 ausweist. Blei
ist praktisch vollstandig in den
festen Reststoffen zu finden.

Abb. 3: Quecksilberinventar (Hg) im Kohlekraftwerk (KKW) und seine Vertei-
lung auf Kessel- und Flugasche sowie Rohgas bei den verschiedenen Kon-
zepten (maximale Abfallzugabe 25 % des Durchsatzes). Quecksilber ist be-
vorzugt gasformig im Abgas zu finden.

Bei der Satellitenfeuerung ver-
bleiben knapp 70% des Bleis in
der Rostasche der Abfallverbren-
nung. Die in das Abgas Uberge-
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tretene und damit in das Kraft-
werk gelangende Menge erhoéht
das Inventar dort immer noch um
den Faktor 4. Erst im Falle des
UPSWING-Verfahrens, bei dem
die Flugstaube und also auch na-
hezu das gesamte Blei in einem
Filter abgeschieden werden, wird
der Bleigehalt im Kraftwerk nur
noch unwesentlich verandert.

Weitere Elemente

In der Abb. 5 sind fur die in Tabel-
le 1 aufgefihrten Elemente die
Inventare im Kraftwerk zusam-
mengestellt, die sich bei einer
Mitbehandlung von 25% Abfall in
den drei besprochenen Verfah-
rensvarianten einstellen. Fir die
oben nicht im Detail abgehandel-
ten Elemente lassen sich daraus
folgende Schlisse ziehen:

e Schwefel und Arsen kommen
in der Kohle Ublicherweise in
héheren Konzentrationen als
im Abfall vor. Folglich muss bei
der Mitverbrennung das Inven-
tar im Kraftwerk sinken. Die
beiden anderen Verfahren tra-
gen den aus dem Abfall ver-
flichtigten Anteil in das Kraft-
werk ein und fihren somit zu
einer geringen Erhéhung mit
leichten Vorteilen auf Seiten
des UPSWING-Verfahrens.

e Nickel ist ein Metall, das bei
der Abfallverbrennung nahezu
vollstandig in der Rostasche
verbleibt. Eine merkliche Er-
héhung des Inventars ist im
Kraftwerk nur bei der Mitver-
brennung zu erwarten.

e Zink ist in seinem thermischen
Verhalten dem Blei sehr ahn-
lich. Da hier der Konzentrati-
onsunterschied zwischen Ab-

200 +— 200 Satellitent 200
; 180 - Mitverbrennung 180 4 Satellitenteuerung 180 | UPSWING-Veri.
= 160 - 160 160 -
= 140 140 140 -
2 1201 120 120+
s 100 100 100+
e 801 80 804
S 601 60 - 60-
= 404 40 - 40-
« % g ;

0 5101520 25 0 5101520 25 0 5 10 15 20 25
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Abb. 4: Bleiinventar (Pb) im Kohlekraftwerk (KKW) und seine Verteilung auf
Kessel- und Flugasche sowie Rohgas bei den verschiedenen Konzepten
(maximale Abfallzugabe 25 % des Durchsatzes). Die Hauptmenge an Blei
wird in die Flugasche transferiert.
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=1 Mitverbrennung

=== Satellitenfeuerung
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fall und Steinkohle geringer ist,
fallen auch die bei der Mitver-
brennung und der Satelliten-
feuerung zu erwartenden In-
ventarerhdhungen im Kraft-

werk moderater als beim Blei
aus. Beim UPSWING-Verfah-
ren ist nur ein vernachlassig-
barer Eintrag in das Kraftwerk
ZuU erwarten.

Abb. 5: Anreicherung ausgewabhlter Elemente im Kohlekraftwerk bei der Mit-
verbrennung, der Satellitenfeuerung und dem UPSWING-Verfahren (gerech-
net fur einen Abfallanteil am Gesamtbrennstoff von jeweils 25 %).
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Zur Rolle der PCDD/F

Nach wie vor steht das Auftreten
von PCDD/F bei thermischen
Verfahren im Mittelpunkt des In-
teresses. In der Abfallverbren-
nung stellt die de-novo-Synthese
im Bereich des Abhitzekessels
den wesentlichen Bildungsweg
fur diese Verbindungen dar [15].
In modernen Abfallverbrennungs-
anlagen liegen die typischen
Konzentrationen im Abgas hinter
dem Abhitzekessel bei 0.1-
1 ng/m®. Wéahrend die PCDD/F in
alten Anlagen mit weniger gutem
Ausbrand hauptsachlich im Flug-
staub — und dort an Kohlenstoff-
partikel gebunden — zu finden wa-
ren, liegen sie in heutigen Anla-
gen wegen der geringen Kohlen-
stoffgehalte in den Flugstauben
zum grof3en Teil in der Gasphase
Vor.

Folglich ist im UPSWING-Verfah-
ren damit zu rechnen, dass ein
erheblicher Anteil der PCDD/F-
Fracht im Abgas der Abfallver-
brennung in das Kohlekraftwerk
Ubergefiihrt wird. Frihere Unter-
suchungen in einer Abfallverbren-
nungsanlage lassen erwarten,
dass die in den Brennraum
des Kraftwerks eingetragenen
PCDD/F praktisch vollig zerstort
werden [16]. Dieser Tatbestand
muss aber noch in speziellen Ver-
suchen Uberpruft werden.

Bei der Kohleverbrennung spielt
die de-novo-Synthese keine Rol-
le und PCDD/F werden im Abgas
nur in dulRerst geringen Mengen
gefunden. In wie weit dieses aber
noch gilt, wenn das Chlorinventar
wie bei der Mitverbrennung oder
der Satellitenfeuerung kréaftig er-
hoht wird, ist theoretisch nicht zu

beantworten. Entsprechende Ex-
perimente hierzu sind unerlass-
lich.

Stickoxide

In modernen grof3technischen
Abfallverbrennungsanlagen wer-
den im Abgas Stickoxidkonzen-
trationen im Bereich  300-
500 mg/m*® gemessen. Sowohl
bei der Satellitenfeuerung als
auch im UPSWING-Verfahren
gelangen diese Stickoxide in die
Brennkammer des Kohlekraft-
werks, wo sie in erheblichem
MaRe in der Reburn-Zone wieder
zu Stickstoff reduziert werden
kénnen. Im Kohlekraftwerk treten
auf Grund der hohen Verbren-
nungstemperaturen durch Oxida-
tion des Luftstickstoffs NO,-Kon-
zentrationen von deutlich Uber
1000 mg/m?® auf. Das aus der Ab-
fallverbrennung stammende NO,
kénnte also vernachlassigt wer-
den, zumal inzwischen sowohl fur
Abfallverbrennungsanlagen als
auch fur GroRkraftwerke ein
identischer Stickoxid-Emissions-
grenzwert von 200 mg/m?® (anzu-
geben als NO,) gilt und der ubli-
cherweise im Kraftwerk vorhan-
dene DENOX-Katalysator den
geringen Mehreintrag aus der Ab-
fallverbrennung sicher mit abbau-
en sollte. Es ist also gewahrlei-
stet, dass Stickoxide aus der Ver-
brennung des Abfalls in keinem
Falle zu einer Emissionser-
héhung im Kraftwerk fuhren.

Zusammenfassung und
Ausblick

Zur Minimierung der Kosten der
thermischen Abfallbehandlung
sind mehrere Verfahren vorge-
schlagen worden, die diesen Pro-

zess mit anderen thermischen
Verfahren kombinieren. Im Kon-
text dieses Berichtes wurden mit-
einander verglichen:

e die Mitverbrennung in einem
Kohlekraftwerk,

e die Satellitenfeuerung, bei der
heiRes, ungereinigtes Abgas
aus der Abfallverbrennung in
den Brennraum eines Kohle-
kraftwerks eingebracht wird
und

e das UPSWING-Verfahren, bei
dem teilgereinigtes Abgas aus
der Abfallverbrennung als Tra-
gergas in den Kohlemuhlen
oder als Primarluft in der Koh-
lestaubfeuerung genutzt wird.

Bei allen thermisch mobilisierba-
ren Elementen, deren Konzentra-
tion Ublicherweise in Siedlungs-
abfallen erheblich héher ist als in
Steinkohle, sind bei der Mitver-
brennung und auch bei der Satel-
litenfeuerung erhebliche Er-
hoéhungen der Inventare in den
Stoffstromen des Kohlekraft-
werks zu erwarten. Dabei muss
im Falle des Chlors und des
Quecksilbers daflir Sorge getra-
gen werden, dass keine Emis-
sionsprobleme auftreten. Falls im
SO,-Waéscher Gips produziert
werden soll, ist dessen Qualitat
auf entsprechende Kontaminatio-
nen zu Uberprifen.

Die Konzentrationen der Schwer-
metalle Zink, Cadmium und Blei
erhohen sich im Falle der Mitver-
brennung und der Satellitenfeue-
rung zum Teil erheblich. Auch hier
ist sicher zu stellen, dass dadurch
die Verwertbarkeit der Kessel-
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und Flugaschen des Kraftwerks
nicht geféhrdet ist.

Das UPSWING-Verfahren garan-
tiert durch die Entstaubung und
die Entfernung von Quecksilber
und Chlorwasserstoff einen ver-
nachléassigbaren Eintrag aller
flichtigen Elemente mit Ausnah-
me des Schwefels in das Kraft-
werk. Das aus dem Schwefel in
der Abfallverbrennung entstehen-
de SO, passiert den Brennraum
des Kraftwerks und wird mit dem
SO, aus der Kohle gemeinsam im
SO,-Wascher abgeschieden.

Organische Verbindungen wie
PCDD/F im Abgas der Abfallver-
brennung sollten bei den hohen
Temperaturen der Kohleverbren-
nung vollstandig zerstort werden.
Der Nachweis einer solchen Zer-
storung und die Klarung der Fra-
ge, ob bei der Mitverbrennung
und bei der Satellitenfeuerung die

PCDD/F-Bildung vermieden wer-
den kann, erfordern allerdings ex-
perimentelle Untersuchungen.

Die der Abfallverbrennung zuzu-
ordnenden Stickoxide lassen sich
in jedem der verglichenen Verfah-
ren leicht auf die heute fir die Ab-
fallverbrennung gultigen Grenz-
werte reduzieren.

Die Okonomie der verglichenen
Verfahren ist deutlich besser als
die der klassischen Abfallver-
brennung. Die vorgelegten Ab-
schatzungen attestieren dem
UPSWING-Verfahren aus dem
Blickwinkel der Umweltauswir-
kungen heraus eine deutliche
Uberlegenheit gegeniiber der
Mitverbrennung und auch der Sa-
tellitenfeuerung. Der 6kologische
Vorteil sollte die Mehraufwendun-
gen im Vergleich zu den beiden
anderen Optionen mehr als wett-
machen.
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Experimentelle und theoretische Untersuchungen zur
Strukturbildung auf Vormischflammen

A. G. Class, D. B. Kuhn, IKET

Einfihrung

Der Verbrennungsvorgang in ty-
pischen technischen Anwendun-
gen, wie z.B. der motorischen
Verbrennung oder der Feuerung
in Heizungsanlagen, stellt einen
hochgradig komplexen che-
misch-physikalischen Prozess
dar. Dieser beinhaltet unter ande-
rem die Reaktionskinetik zwi-
schen vielen beteiligten Spezies,
die Wechselwirkung von Stré-
mung und Chemie, Turbulenz,
Flammléschung, Warmestrah-
lung und vieles mehr. Das Ziel
der hier dargestellten Arbeiten
am Institut fir Kern- und Energie-
technik ist es, neue mathemati-
sche Methoden zu entwickeln,
mit denen das dynamische Ver-
halten von Flammen auf der Mi-
kroskala beschrieben werden
kann. Diese Eigendynamik berei-
tet der statistischen Beschrei-
bung von Flammen durch zeitlich
und raumlich gemittelte GrofRen
besondere Probleme.

Der Beitrag beschaftigt sich mit
einer speziellen Fragestellung im
Ubergangsbereich von laminarer
zu turbulenter Verbrennung. In
diesem Ubergangsbereich wird
aus einer glatten, zeitunabhangi-
gen Flamme eine in zunehmen-
dem MalRe zerkliftete, zeitlich
veranderliche Struktur. Die Fra-
gestellung ist grundlegender Na-
tur und die gewonnenen Erkennt-
nisse sind auch auf andere Pro-
blemstellungen der Stabilitats-
theorie Ubertragbar.

Im zweiten Abschnitt dieses Bei-
trages werden die zum Verstand-
nis notwendigen Grundlagen der
Flammentheorie am Beispiel ei-
ner Kerzenflamme herausgear-

beitet. Im dritten Abschnitt wird in
die zellulare Verbrennung einge-
fuhrt und die AnknlUpfung der
Theorie zur Anwendung aufge-
zeigt. Im vierten Abschnitt wird ei-
ne zur Untersuchung derartiger
Probleme geeignete Messtechnik
dargestellt. Dieses Messverfah-
ren, die Laserinduzierte Fluores-
zenz, dient zur berlhrungsfreien
Messung in zeitlich veranderli-
chen Flammen. Im flnften Ab-
schnitt wird die mathematische
Methode, mit der das Problem
behandelt werden kann, in ihren
Grundzigen erlautert. Schlielich
werden auf dem Computer durch
numerische Simulation berech-
nete Losungen dargestellt. Diese
sollen die Vielfalt und Asthetik der
auftretenden Losungen illustrie-
ren aber auch die sich dahinter
verbergenden  physikalischen
Phanomene veranschaulichen.
Daneben werden zum Vergleich
Fotografien derartiger Flammen
prasentiert.

Grundlagen

Ausgangspunkt der Betrachtun-
gen ist eine Kerzenflamme wie
sie in Abb. 1 dargestellt ist. Die
Kerzenflamme besitzt eine scharf
nach aufl3en abgegrenzte Leucht-
zone. Im Inneren dieser Leucht-
zone ist ein schwach blaulich
leuchtender Kegel zu erkennen,
der den Docht umgibt. Das
zunéchst feste Wachs der Kerze
wird durch die Warmestrahlung
der Flamme aufgeschmolzen und
dann im Docht durch Kapillarkréf-
te hochgezogen. Im unteren Be-
reich der Flamme stromt Luft auf
den Docht zu und vermischt sich
mit dem am Docht verdampfen-
den Wachs. Die Mischung ist an

dieser Stelle sehr fett, d.h. es ist
nicht hinreichend Luft verfligbar,
um das gesamte Wachs zu ver-
brennen. Die im Gemisch vorhan-
dene Luft wird in der blaulichen
Kegelflamme mit einer entspre-
chenden Menge Wachs ver-
brannt. Da Brennstoff und Sauer-
stoff schon vor der Reaktion ver-
mischt sind, wird von einer Vor-
mischflamme gesprochen. Ober-
halb der Vormischflamme liegen
eine Vielzahl unverbrannte Koh-
lenwasserstoffverbindungen vor,
die RuBpartikel bilden. Diese tra-
gen, bedingt durch die von ihnen
emittierte Warmestrahlung zum
charakteristischen gelben Leuch-
ten der Flamme bei. Im Bereich
der Leuchtzone finden keine we-

|
| L Leuchtzone

| ] '""\/I/Vormischﬂamme
g |
=

I \__Diffusionsflamme

angesaugte Luft

Abb. 1: Schematische Abbildung einer
Kerzenflamme. Diese Flamme beinhaltet

die beiden grundlegenden

nungstypen: Vormisch- und Diffusions-
flamme. Im Bereich der Vormischflamme
wird das verdampfte Wachs mit der Luft
vermischt und anschlieBend verbrannt, in
der Diffusionsflamme reagiert das noch
unverbrannte Wachs mit dem Sauerstoff
der Umgebung. Dazwischen befindet sich
die Leuchtzone, die durch das Gliihen von

RufRpartikeln entsteht.
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sentlichen chemischen Reaktio-
nen statt. Erst am aufReren Rand
der Leuchtzone treffen heil3e, un-
verbrannte Kohlenwasserstoffe
auf Luftsauerstoff, so dass diese
chemisch umgesetzt werden. Der
Sauerstoff gelangt dabei durch
Diffusion entgegen der Stro-
mungsrichtung zur Flamme. Es
wird von einer Diffusionsflamme
gesprochen. An dieser Stelle ist
anzumerken, dass die Reaktions-
zonen der Vormisch- und der Dif-
fusionsflamme jeweils nur einige
hundertstel Millimeter dick sind,
so dass die Reaktionszonen als
sehr diinne Oberflachen aufge-
fasst werden kénnen.

Bei grof3en Kerzenflammen, sie
entstehen, wenn der Docht zu
lang ist, sehen wir eine unruhig
brennende Flamme, deren Form
sich zeitlich &ndert und die auch
Strukturen mit kleinen Abmes-
sungen aufweist. Man spricht von
turbulenter Verbrennung (im Ge-
gensatz zu stationarer, gleich-
mafiger, laminarer Verbren-
nung). In technischen Brennrau-
men (Motoren, Kraftwerken, Hei-
zungen) sind grofRe Durchsétze
gefordert, die mit starker Turbu-
lenz einhergehen.

Die Kerzenflamme zeigt also die
grundsatzlichen Strémungsfor-
men, laminar und turbulent, so-
wie zwei grundsatzlich verschie-
dene Verbrennungstypen, die
Vormisch- und die Diffusionsflam-
me. Letztere ist mischungskon-
trolliert (d. h. die Mischung von
Brennstoff mit Luft ist fur die
Flammenausbreitung  bestim-
mend). Diffusionsflammen wer-
den deshalb immer eingesetzt,
wenn explosive Bedingungen
vermieden werden sollen, wie

z.B. in fossil gefeuerten Kraftwer-
ken.

In vielen technischen Anwendun-
gen reicht der einfache Grund-
satz GEMISCHT + WARME =
VERBRANNT aus, um Diffusi-
onsflammen befriedigend zu mo-
dellieren. Anders verhalt es sich
bei Vormischflammen, deren be-
deutendste Anwendung im Otto-
motor zu finden ist. Es liegt Uber-
all im Brennraum ein brennbares
Gemisch vor und die lokalen Ver-
haltnisse um die Flamme bestim-

men das Ausbreitungsverhalten.
In Abb. 2 ist ein Querschnitt durch
eine Vormischflamme schema-
tisch dargestellt. Hinter der Flam-
me im Rauchgasgebiet ist die
Temperatur hoch und der zur Ver-
fugung stehende Brennstoff bei
magerer Verbrennung bzw. der
zur Verfugung stehende Sauer-
stoff bei fetter Verbrennung ist
umgesetzt. An das Rauchgasge-
biet schliel3t sich stromauf die
Reaktionszone an. Hier ist die
Temperatur weiterhin hoch und
gleichzeitig liegt sowohl Brenn-

Reaktionsfortschritt
A Reaktionszone
Rauchgas ziindfahiges Gemisch
Reaktionsprodukte
s Brennstoff
2
Zwischenprodukte
e
Reaktionszone 2
A Reaktionszone 1
§ Flammenfortschritt
5 t=ty t>t,
Temperatur
.

Abb. 2: Querschnitt durch eine Vormischflamme mit Brennstoff-

Uberschuss (fett).

Oben: Die Flamme schreitet von links nach rechts voran. Dem-
entsprechend liegt hinter der Flamme (links) verbranntes Rauch-
gas, und vor der Flamme (rechts) unverbranntes ziindféhiges Ge-
misch vor. Dargestellt sind Konzentrationsverteilungen.
Unten: Der Temperaturverlauf zu zwei Zeitpunkten veranschau-
licht das Fortschreiten der Reaktionszone in x-Richtung.
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stoff als auch Sauerstoff vor, so
dass der chemische Umsatz
rasch erfolgt. Weiter stromauf
liegt die Vorheizzone. Hier wird
das Gemisch bis auf Ziindtempe-
ratur durch Warmeleitung erhitzt
und der Sauerstoff- sowie der
Brennstoffgehalt nehmen in einer
Diffusionsschicht ab. Die Ausbrei-
tungsgeschwindigkeit der Flam-
me stellt sich so ein, dass die
durch Reaktion freigesetzte War-
me gerade ausreicht das zustro-
mende kalte Gas auf Zindtempe-
ratur zu erhitzen. Ist die Flamme
heiler, lauft die Reaktion schnel-
ler ab und entsprechend ist die
Ausbreitungsgeschwindigkeit
auch hoher.

An diesen lokalen Betrachtungen
andert sich auch bei turbulenter
Verbrennung, d.h. wenn ein stark
instationares und raumlich varia-
bles Geschwindigkeitsfeld vor-
liegt, wenig. Abb. 3 zeigt dies

schematisch an einem Ausschnitt
aus einer turbulenten Bunsen-
brennerflamme. Die Vormisch-
flamme im inneren Kegel breitet
sich lokal mit der laminaren
Flammgeschwindigkeit in ihre lo-
kale Normalenrichtung aus (klei-
ne Pfeile). Jedoch ist die Flam-
menflache durch das Strémungs-
feld stark zerklftet und somit ver-
gréRert. Der Umsatz pro Volumen
erhdht sich mit der im Volumen
enthaltenen Flammenflache und
kann im turbulenten Fall ein Viel-
faches des Umsatzes bei lamina-
rer Verbrennung betragen.

Soll nun versucht werden turbu-
lente Flammen zu beschreiben,
SO0 muss eine Aussage erfolgen,
wie stark die Flammenoberflache
mit steigender Turbulenz zu-
nimmt. Dieser Ansatz funktioniert
so lange, wie die Form der Flam-
me durch das turbulente Stro-
mungsfeld aufgepragt wird.

Schwieriger wird die Beschrei-
bung, wenn die Flamme ein Ei-
genleben entwickelt, d.h. wenn
sie eine rdumlich/zeitliche Struk-
tur entwickelt, ohne dass diese
ursdchlich auf das turbulente
Stromungsfeld zurtckzufihren
ist. Diese Eigendynamik tritt auf,
wenn Warme entlang der Flam-
me transportiert wird, so dass
sich ein Bereich der Flamme auf
Kosten eines anderen Bereiches
erhitzt. In den kalten Bereichen
entstehen kalte Strahnen und es
tritt unvollstandige Verbrennung
und unter anderem Kohlenmono-
xid auf, wahrend in den hei3en
Bereichen so hohe Temperaturen
entstehen, dass zusatzliches
~thermisches" Stickoxid gebildet
wird. Beides ist unerwinscht. Ur-
sache dieses Transports von
Warme entlang der Flamme ist
ein Wettbewerb von Stoff- und
Warmetransport, man spricht von
thermisch/diffusiven Instabilita-

7

loK
ge
28

.

Z

Vormischflamme

A} - 1
turbulente  brennféhiges schwach turbulente

Bunsenbrennerflamme

Gemisch Diffusionsflamme

OH-Fluoreszenz

laseroptische Aufnahme (stark vergrofBert)

Abb. 3: Beispiel einer turbulenten Bunsenbrennerflamme.

Rechts: Visualisierung des OH-Molekuls mittels Laserinduzierter Fluoreszenz (Belichtungszeit: 50 ns). Links:
Schema zum Foto. Die kleinen Pfeile stellen die lokale Flammgeschwindigkeit dar. Der grof3e Pfeil représentiert
die globale (integrale) Flammgeschwindigkeit. Die Flamme bewegt sich innerhalb der gestrichelt dargestellten

turbulenten Reaktionszone.
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ten. Mit zunehmender Warmeleit-
fahigkeit verliert die Flamme zu-
nehmend Wéarme und brennt
langsamer, wéhrend sie mit zu-
nehmender Stoffdiffusivitat zu-
nehmend mit Brennstoff versorgt
wird und somit heiRer brennt.
Warmeleitfahigkeit und Stoffdiffu-
sivitat sind gemischabhangig, so
dass manche Gemische diese
Strukturbildung erwarten lassen
koénnen, wahrend anderen dieses
Verhalten fremd ist. Als einfache
Regel kann festgestellt werden,
dass sowohl bei fetten als auch
bei mageren Gemischen mit
Strukturbildung gerechnet wer-
den muss, wahrend nahe-
stéchiometrische Mischungen oft
ohne Strukturbildung brennen. Es
muss also bei der fiir die Anwen-
dung interessanten Magerge-
mischverbrennung, aber auch im
Fall der ,stratifizierten Verbren-
nung®, bei der unterschiedliche
Stéchiometrien im Brennraum
gleichzeitig vorliegen, mit Struk-
turbildung auf der Flamme ge-
rechnet werden.

Abb. 4: Fotografie (Draufsicht) einer mage-
ren, vorgemischten Methan-Luft-Flamme
auf einem Flachflammenbrenner (Luftzahl
= 1.5, 63 mm Durchmesser). Es zeigt sich
ein charakteristisches, zellulares Muster.

Zellulare
Vormischflammen

Im vorigen Abschnitt wurde die
Phanomenologie der Verbren-
nung erlautert und der Bezug zur
Anwendung dargestellt. Wir kom-
men jetzt zur Definition eines
speziellen Problems, anhand
dessen die Wechselwirkung von
Flammenstrukturen mit Stro-
mungsfeldern untersucht werden
soll.

Betrachtet wird ein Flachflam-
menbrenner, aus dem ein vorge-
mischtes, brennbares Gas aus-
stromt. Dieses Gas wird in einer
Vormischkammer gemischt und
strémt dann durch eine ebene
porése Sintermetallplatte, die ei-
nen Durchmesser von mehreren
Zentimetern besitzt, in die Brenn-
zone. Fur stéchiometrische Be-
dingungen liegt eine ebene Flam-
me vor, wobei sich in radialer
Richtung praktisch keine Ande-
rung der StromungsgroéfRen erge-
ben. Kurz oberhalb der Sinterme-
tallplatte verbrennt das Gas in ei-
ner Vormischflamme. Das Ge-
misch sei nun so zusammenge-
setzt, dass durch thermisch/diffu-
sive Prozesse Flammenstruktu-
ren wie oben beschrieben entste-
hen. Abb. 4 zeigt ein typisches
Foto dieser Strukturen. Sie beste-
hen aus heif3en Punkten auf der
Flamme, die von kalten Randern
umgeben sind. Die Flamme wird
in einzelne, zumeist regelmaRige
Parzellen zergliedert, weshalb
man von zellularer Verbrennung
spricht. Die Flammenstruktur in
der Fotografie wurde erzeugt, in-
dem bei einer Methan/Luft-Vor-
mischflamme zunehmend mage-
rere Gemischzusammensetzun-
gen eingestellt wurden. Die ein-

zelnen Zellen haben einen
Durchmesser von einigen Zehn-
tel Millimetern bis hin zu Zentime-
tern. Die GrolR3e der Zellen hangt
ab von der Ausstromgeschwin-
digkeit des Gases aus dem Bren-
ner und der Gemischzusammen-
setzung. Die Zellularmuster tre-
ten bevorzugt bei hohen Aus-
stromgeschwindigkeiten auf,
wenn die Flamme einen grof3en
Abstand vom Brenner aufweist
und wenig vom Brenner beein-
flusst wird.

Unsere weiteren Betrachtungen
richten sich auf den Fall, wenn
ein zellulares Muster, wie das in
der Abbildung gezeigte, in Wech-
selwirkung mit einer Stromung
entlang der Flamme tritt. Dies ist
ein einfaches Modell, das dem
Verstandnis turbulenter Verbren-
nung dienen soll. Die Strémung
entlang der Flamme wird erzeugt,
indem Hindernisse im Rauchgas-
gebiet eingebracht werden, de-
nen die Strémung ausweichen
muss.

Lasermesstechnik

Eine Vormischflamme, die ein
zellulares Muster aufweist, rea-
giert auBerst empfindlich auf
Stérungen. Sollen Messdaten in
solch einer Flamme gewonnen
werden, so erlauben nur opti-
sche, beriihrungsfreie Messver-
fahren unverfalschte Aussagen.
Diese Verfahren nutzen die Tat-
sache, dass die Energie eines
einzelnen Atoms oder Molekuls
nur bestimmte Werte annehmen
kann, also gequantelt ist [3]. Die
Energiezustande eines Atoms
werden durch die Besetzung der
Elektronenschalen beschrieben.
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Diese ,elektronischen* Zustande
werden im Fall von Molekilen
durch weitere Energiezustande
unterteilt. Diese ergeben sich aus
der Tatsache, dass Molekile
noch vibrieren und um ihre Trag-
heitsachsen rotieren koénnen.
Man spricht von ,rotatorischen”
und ,vibratorischen* Energieni-
veaus. Die einzelnen Energieni-
veaus sind charakteristisch far
die jeweilige Molekdlart. Die Be-
setzung dieser Energieniveaus
ist durch die Boltzmann-Vertei-
lung als Funktion der Temperatur
gegeben.

Am Institut fir Kern- und Energie-
technik (IKET) wird ein solches
laseroptisches Messverfahren
eingesetzt. Das Verfahren der La-
serinduzierten Fluoreszenz er-
laubt es, sowohl ausgewéhlte
Zwischenprodukte der Verbren-
nung zu quantifizieren als auch
die Temperatur beriihrungsfrei zu
ermitteln [5,6].

Die Grundidee des Verfahrens
besteht darin, die Gasmolekile,
deren Konzentration ermittelt
werden soll, durch das Einstrah-
len von Laserlicht einer exakt ein-
gestellten Wellenlange selektiv
zur Fluoreszenz anzuregen. Die
Energie der benutzten Photonen
entspricht genau der Energiedif-
ferenz zweier zuvor ausgewahlter
Energieniveaus der zu untersu-
chenden Molekdlart. Nach kurzer
Zeit (eine Milliardstel Sekunde)
kehrt das Molekil aus dem ange-
regten Zustand unter Aussen-
dung von Fluoreszenzlicht in den
Grundzustand zuriick. Diese
Lichtintensitat kann in eine Kon-
zentration umgerechnet werden.

Um die Temperaturen zu mes-
sen, werden die Besetzungszu-
stande verschiedener rotatori-
scher Energieniveaus ermittelt.
Hierzu werden zwei LIF-Lasersy-
steme unterschiedlicher Lichtwel-
lenlangen eingesetzt, die mit ei-
nem Zeitversatz von etwa einer
millionstel Sekunde arbeiten. Aus
dem Verhéltnis der Fluoreszenz-
intensitaten kann dann auf die
Temperatur zuruckgeschlossen
werden. Die Schwierigkeit des
Verfahrens besteht in der geeig-
neten Abstimmung des Lasers,
der geringen Fluoreszenzinten-
sitéat und den kurzen Zeiten, in
denen das Fluoreszenzlicht ab-
gestrahlt wird.

In Abb.5 ist der Messaufbau eines
LIF-Lasersystems schematisch
dargestellt. Ein starker NdYag-

Laser (2 Joule Pulsenergie pro
Laserpuls) erzeugt einen Laser-
puls von extrem kurzer Dauer (8
milliardstel Sekunden). Mit die-
sem Laserpuls wird die Energie
fur einen farblich abstimmbaren
Farbstofflaser bereitgestellt. Das
Laserlicht des Farbstofflasers
wird durch eine Optik in einer
Raumrichtung aufgeweitet, so
dass sich ein vertikal (oder hori-
zontal) ausgerichtetes Lichtband
von einigen Zentimetern Hohe
und einer Dicke unter 1 mm er-
gibt. Dieses Lichtband wird durch
eine Flamme gefuhrt. Eine
schnelle, senkrecht zu dieser
Ebene angeordnete CCD-Kame-
ra mit integriertem Bildverstarker
misst das Fluoreszenzlicht der im
Lichtband angeregten Molekile
in einem Zeitfenster von 10-500
milliardstel Sekunden nach dem

=5
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Abb. 5: Schematische Darstellung des Versuchsaufbaues zur beriihrungs-
freien OH-Konzentrationsmessung mittels Laserinduzierter Fluoreszenz
(LIF). Das Licht eines gepulsten Nd-Yag-Lasers wird zum Pumpen eines
abstimmbaren Farbstofflasers benutzt. Die Lichtwellenlange des Farb-
stofflasers wird bei einer Linienbreite von etwa 5 pm im Bereich von 280-
283 nm auf eine Anregungswellenlange des OH-Molekils eingestellt. Die
Lichtschnittoptik liefert ein paralleles Lichtband, das Uber einen Brenner
gefuhrt wird. Eine senkrecht dazu angeordnete CCD-Kamera detektiert das
Fluoreszenzleuchten des OH-Molekuls.
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Farbstofflaserpuls. Bei der Tem-
peraturmessung werden zwei
gleichartige Systeme eingesetzt,
deren Lichtbander Uberlagert
werden. Die Kamera nimmt mit
einem zeitlichen Versatz von ei-
ner millionstel Sekunde zwei Bil-
der auf. Wahrend dieses Zeitrau-
mes kdnnen Temperaturanderun-
gen vernachlassigt werden. Aus
den Bildern wird flachenhaft das
Temperatur- und Konzentrations-
feld eines Verbrennungszwi-
schenprodukts im Lichtschnitt be-
stimmt. Abb. 6 zeigt beispielhaft
die Konzentrationsverteilung des
OH-Radikals in einer zellularen
Flamme. Es steht Schwarz fir
die niedrigste Konzentration und
Rot fir eine Konzentration um
10 ppm (ppm = parts per million
=10°).

Abb. 6: Zweidimensionale OH-Konzentra-
tionsverteilung in einer zellularen Flach-
flamme (vgl. Abb. 4). Die Aufnahme stellt
einen senkrechten Schnitt durch eine
Flamme in der Mittelebene dar. Die Mes-
sung erfolgte mittels Laserinduzierter Flu-
oreszenz. Das OH-Molekul dient als Visua-
lisierungsmolekdl, da es direkt in der Re-
aktionszone gebildet wird und sich dann
langsam im Rauchgas abbaut.

Die Bildung von komplexen Mu-
stern auf der Flamme kann selbst-
verstandlich nicht analytisch be-
rechnet werden. Es kann lediglich
erreicht werden, dass mit zusatzli-
chen Annahmen und mathemati-
schen Methoden das urspringli-
che Problem in ein einfacheres
umgewandelt wird. Dieses kann
dann mit Hilfe eines Computers
ausgewertet werden. Beim vorlie-
genden Fall beinhaltet das Aus-
gangsproblem die zeitabhangige,
dreidimensionale Verteilung der
Temperatur und der Konzentratio-
nen um die Flamme. In unmittel-
barer N&he der Flamme gibt es
Uber sehr kurze Distanzen starke
Anderungen dieser GroRen. Das
mathematisch vereinfachte Pro-
blem beschreibt direkt den lokalen
Abstand der Flamme zum Brenner
als Funktion der Zeit. Wir bezeich-
nen die Abweichung dieses Ab-
stands von einer ebenen Refe-
renzflamme als ¢. Damit reduziert
sich die Anzahl der Unbekannten.
Da der Abstand die dritte Dimensi-
on beinhaltet, verringert sich die
Zahl der raumlichen Dimensionen
von drei auf zwei. Die Richtung mit
den starksten Anderungen der
Grol3en entfallt. Das vereinfachte
Problem kann mindestens eine
Million mal schneller auf einem
Computer berechnet werden als
das Ursprungsproblem. Eine di-
rekte Losung des Ursprungspro-
blems verbietet sich aufgrund des
grofRen numerischen Aufwands.

Die Vereinfachung ergibt sich aus
der Beobachtung, dass sich ent-
lang der Flamme viel schwéchere
Anderungen ergeben als senk-
recht zur Flamme. Das Problem
wird zunachst unter Vernachlassi-

gung von Anderungen entlang der
Flamme gel6st und dann kleine
Korrekturen der Lésung vorge-
nommen. Diese sind abhéngig von
der lokalen Auslenkung ¢ (oder der
Krimmung) der Flamme. Die Kor-
rekturen werden in mehreren
Schritten verfeinert, wobei die Aus-
lenkung der Flamme anfangs un-
bestimmt bleibt. Im dritten Korrek-
turschritt zeigt sich, dass die Aus-
lenkung nicht beliebig gewahit
werden darf, da andernfalls der
Ansatz zum Widerspruch flhrt.
Dieser Widerspruch kann nur auf-
geldst werden, wenn die Auslen-
kung @der Flamme aus einer ebe-
nen Flammenfront einer Bewe-
gungsgleichung genugt:

0.p+ '+ 2P+ (O@)*+vDe+ag=0

Hier ist 0, die Zeitableitung, v
stellt das zweidimensionale Ge-
schwindigkeitsfeld tangential zur
Flamme dar und a > 0 charakte-
risiert die Mischung. Es st
0= (9 « ,0,) der zweidimensionale
Nabla-Operator, der raumliche
Ableitungen tangential zur Flam-
menfront beschreibt. Die Glei-
chung wird nach ihrem Entdecker
als eine modifizierte Kuramoto-
Sivashinsky-Gleichung (KS) [7]
bezeichnet, wobei hier ein Ge-
schwindigkeitsterm und ein
Dampfungsterm hinzu kommen
[1]. Die KS-Gleichung ist neben
der Ginzburg-Landau-Gleichung
(GL) eine der generischen Glei-
chungen zur Beschreibung von
Strukturbildung in instabilen Pro-
zessen. Wahrend die GL-Glei-
chung die raumlich gemittelte
Amplitude einer Struktur be-
schreibt, liefert die KS-Gleichung
lokale Informationen. Durch
raumliche Mittelung lasst sich aus
einer KS-Gleichung eine GL-Glei-
chung herleiten [2].
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Ist in der KS-Gleichung der Para-
meter a groRBer als 1 liegt eine
ebene Flamme vor. Fur Werte
zwischen 0 und 1 beschreibt die
Gleichung das raumlich/zeitliche
Verhalten der Flamme, wobei mit
abnehmenden a die Komplexitat
bis hin zum Chaos zunimmt. In
diesem Bereich, 0 < a < 1, wird
Strukturbildung erwartet, weshalb
wir uns im folgenden auf diesen
Bereich beschranken.

Wir fragen uns hier, welche Aus-
wirkung eine Modifikation des
Geschwindigkeitsfeldes auf die
Flamme hat. Es soll an dieser
Stelle nochmals darauf hingewie-
sen werden, dass im turbulenten
Fall dieses Stromungsfeld zeitlich
veranderlich ist. Es stellt sich
auch die Frage, ob die Strdmung
die Entstehung zellularer Struktu-
ren verhindern oder gar fordern
kann. Wie sieht die Struktur der
Flamme in Gegenwart der Stro-
mung aus? Um Einblicke in diese
Fragestellungen zu gewinnen,
untersuchen wir einige der ein-
fachsten stationaren Strémungs-
felder.

Die Zellteilungskaskade

Das betrachtete Stromungsfeld
ist schematisch in Abb. 7 darge-
stellt. Oberhalb des Brenners ist
eine Stauplatte angeordnet, so
dass die Stromung zu beiden Sei-
ten ausweichen muss. Die Radi-
alkomponente der Stromung
nimmt mit wachsendem Radius
vom Zentrum aus zu. Zunachst
zeigt sich, dass eine ebene Flam-
me stabil bezuglich Kleiner
Storungen ist, so dass die Flam-
me erst zellulare Strukturen ent-
wickelt, wenn sie einmalig mit ei-
ner hinreichend grof3en Stdérung
versehen wird. Im allgemeinen
sind die notwendigen Stérungen
aul3erordentlich klein, so dass im
Experiment die Strukturbildung
spontan beobachtet wird. Auf
dem Computer muss dagegen ei-
ne anfangliche Stérung ins Sy-
stem eingebracht werden. Wir
wahlen eine Stérung, deren Form
etwa einer Zelle im Zentrum des
Brenners entspricht. Abb. 8 zeigt
die zeitliche Entwicklung des Mu-
sters. Fir a wurde ein Wert um
0,9 gewahlt. Nach oben ist die

"

Stauplatte ]

lachflammenbrenner

Stromlinien

Abb. 7: Experimenteller Aufbau zur Realisierung der Zellteilungs-
kaskade. Uber dem Brenner ist eine Stauplatte angebracht, so
dass die horizontale Geschwindigkeitskomponente des aus dem
Brenner ausstrémenden Gases in radialer Richtung ansteigt.

Zeitachse aufgetragen. Die hori-
zontale Richtung entspricht der
raumlichen Ausdehnung des
Brenners. Die Farben stehen fur
die Auslenkung ¢ der Flamme
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Abb. 8: Numerische Simulation: Zelltei-
lungskaskade. Nach oben ist die Zeit auf-
getragen. Die Farbe steht fir den Abstand
der Flamme vom Brenner. Die Zellen wan-
dern mit der Stromung nach auf3en. In re-
gelméRigen Zeitabstanden (horizontale

Streifen oben) teilen sich die Zellen.
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I

Stromlinien

Flamme

Flachflammenbrenner

Abb. 9: Experimenteller Aufbau zur Reali-
sierung lokalisierter Muster. Uber dem
Brenner ist eine Lochplatte angebracht,
so dass die Strémung zur Brennermitte
hin ausweichen muss.
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Abb. 10: Numerische Simulation: Draufsicht
auf lokalisierte Muster im Brennerzentrum
fur verschiedene grof3e Lochblenden. In der
Flammenebene liegt naherungsweise ein
Staupunktstrémungsfeld v=(-
Fir kleine Offnungen (oben) ist
es liegt eine einzelne Zelle vor. Mit abneh-
menden [ nimmt die Zahl der Zellen zu.

Bx,-By) vor.
3 gro3 und

aus dem ebenen Referenzzu-
stand, wobei Blau fur Auslenkun-
gen in Richtung des Brenners
und Rot fur Auslenkungen weg
vom Brenner steht.

Zunéchst zeigt sich, dass die Zel-
le durch das nach auf3en hin zu-
nehmende Stromungsfeld lateral
gedehnt wird. Sie wachst in ihrer
Grol3e an. Hat die Zelle etwa ihre
Grole verdoppelt, so teilt sie sich
in zwei Zellen. Jede einzelne die-
ser Zellen wird weiter durch das
Stromungsfeld gedehnt und
wachst in ihrer GroRe an. Wieder
nach einer Verdopplung ihrer An-
fangsgrolie teilen sich die Zellen,
so dass dann vier Zellen vorlie-
gen. Der Vorgang wiederholt sich
immer so fort, wobei sich jeweils
nach einer charakteristischen
Zeit die Zahl der Zellen verdop-
pelt. Mit jeder Zellteilung geht ei-
ne Auf- und Abbewegung der
ganzen Flamme einher. Dies
zeigt sich durch horizontale Strei-
fen im oberen Bereich der Abbil-
dung. Die GrolRe des von Zellen
bedeckten Gebiets wachst expo-
nentiell an. Bemerkenswert ist die
Ahnlichkeit des Vorgangs mit der
Zellteilung in der Biologie, wes-
halb wir den Namen Zellteilungs-
kaskade fir den Vorgang gewahlt
haben. Die zwei- und dreidimen-
sionalen Varianten dieses Vor-
gangs zeigen das Wachstum und
die Teilung von runden oder lang-
gestreckten Zellen.

Der hier dargestellte Fall zeigt ein
geordnetes Wachstum der Zel-
len, d.h. jede einzelne Zelle ent-
wickelt sich in zwei neue Zellen
und der Verdopplungsprozess er-
folgt in regelmafligen Zeitabstan-
den. Wird eine Mischung mit klei-
nerem a oder eine schwéachere

Stromung gewahlt, so lauft der
Vorgang bei weitem nicht so re-
gelmaRig ab. Es gibt dann Zellen,
die sich in drei teilen und andere
die aussterben. Es gibt Zellen,
die sich Uber langere Zeit nicht
teilen und solche die sich schon
nach sehr kurzer Zeit wieder tei-
len. Der ganze Zellhaufen wéachst
dennoch etwa exponentiell in sei-
ner Grof3e an.

Lokalisierte Muster

Wir untersuchen jetzt den Fall,
bei dem das Strémungsfeld nach
innen gerichtet ist. Dies wird ex-
perimentell verwirklicht, indem ei-
ne Platte mit einem zentralen
Loch oberhalb des Brenners an-
geordnet wird (vgl. Abb. 9). Die
Strdomung muss also nach innen
ausweichen. Wieder gilt, dass die
ebene Flamme hinreichend stark
gestort werden muss, damit eine
Musterbildung einsetzt. Bei star-
ker Stromung kann sich jedoch
kein Muster entwickeln. In Abb.
10 sind Momentaufnahmen von
zellularen Mustern fiir verschie-
dene Starken der Strémung in ih-
rer Draufsicht auf den Brenner
dargestellt. Die Farben stehen
wieder fur den Abstand der Flam-
me vom Brenner. Es handelt sich
um einzelne Zellen, die im Zen-
trum des Brenners lokalisiert
sind. Diese ordnen sich mit wach-
sender Anzahl in einer regelmafi-
gen hexagonalen Struktur an, wie
die Atome in einer kristallinen
Struktur. Mit abnehmender Stér-
ke der Stromung und des Faktors
a nimmt die Grol3e des Gebietes
mit Musterbildung zu und die
Ordnung innerhalb des Gebietes
ab. Es entstehen Fehlstellen und
das Muster zeigt ein komplexes
Zeitverhalten. Fir kleine a verliert
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die Struktur ihre Ordnung und es
entsteht, um bei dem Sinnbild
des Kiristalls zu bleiben, eine
amorphe Zellstruktur.

In Abb. 11 ist ein Muster, beste-
hend aus einer zentralen Zelle,
die von sieben Zellen umgeben
ist, dargestellt. Das Zeitverhalten
des Musters hat uns dazu ange-
regt, es als ,springende Pferd-
chen auf dem Kinderkarussell“ zu
bezeichnen. Die Zellen gehen da-
bei hoch und runter wie die Pferd-
chen auf einem Kinderkarussell,
wobei in der Abfolge immer zwei
Pferdchen tbersprungen werden.
Dieser Auf-und-Abbewegung ist
zusétzlich eine langsame Dreh-
bewegung der ganzen Anord-
nung Uberlagert. Muster wie sie in
Abb. 10 und 11 dargestellt sind,
wurden auch experimentell ge-
funden [4].

In Abb. 12 ist schlief3lich eine lo-
kalisierte Zellanordnung darge-
stellt, die aus vielen Zellen be-
steht. Um das Raum/Zeit-Verhal-
ten des Musters zu veranschauli-
chen, wollen wir wieder einen
Vergleich aus dem téglichen Le-
ben heranziehen, und Uber die
Karriereleiter einer Zelle spre-
chen. Die Zellen im Muster seien
die Mitarbeiter einer grof3eren Fir-
ma. Deutlich erkennbar sind
grol3e geordnete Bereiche inner-
halb der Firma, d.h. die Institute
oder Abteilungen. Ziel jedes Ein-
zelnen aber auch der Abteilungen
ist es, ins Zentrum der Firma zu
ricken, um dort eine ausgezeich-
nete Stelle einzunehmen. Am
Rand der Abteilungen ist die
Struktur weniger geordnet und es
kann vorkommen, dass ein Mitar-
beiter von einer Gruppe in eine
benachbarte Gruppe wechselt.

Zudem sind die Mitarbeiter am
Rande der Gruppen oft beweglich
und kénnen sich durch haufiges
Wechseln schneller in Richtung
Zentrum vorarbeiten als diejeni-
gen, die sich in starken Abteilun-
gen befinden. Im Laufe der Wan-
derbewegung der Zellen zum Mit-
telpunkt steht immer weniger
Platz zur Verfugung, sodass ein-
zelne Zellen verschwinden; der
Mitarbeiter kundigt. Wenn dies
passiert, riicken alle Mitarbeiter
ein Stuckchen nach innen vor
und im aulleren Bereich werden
wieder neu zu besetzende Stel-
len frei. Ist a klein, so ist die Ab-
teilungsstruktur der Firma we-
sentlich schwacher ausgepragt
und die Dauer des Beschéfti-
gungsverhéltnisses der Mitarbei-
ter ist stark unterschiedlich. Es
gibt dann auch Quereinsteiger
und weniger Mitarbeiter die ,von
der Pike auf lernen®, also am
Rande der Firma anfangen.

Hexagonale Strémung

Bislang haben wir Strémungsfel-
der betrachtet, die nur einen ein-
zelnen ausgezeichneten Punkt,
das Zentrum, aufweisen. Wir wol-
len die Betrachtung jetzt auf eine
etwas komplexere Anordnung er-
weitern. Oberhalb des Brenners
werden runde Prallplatten in he-
xagonaler Anordnung ange-
bracht. Die Stromung muss die-
sen ausweichen und durch die
Spalte zwischen den Platten aus-
stromen. Es entsteht ein hexago-
nales Stromungsfeld in der Flam-
menebene mit nach auflen ge-
richteter Staupunktstromung im
Zentrum der Hexagone unterhalb
der Prallplatten. Abb. 13 zeigt ein
berechnetes Muster, wobei die
Strdomung so stark gewahlt wur-

Abb. 11: Numerische Simulation: Drauf-
sicht auf ein lokalisiertes Muster ,Sprin-
gende Pferdchen auf dem Kinderkarus-
sell” ( 0=0,81, 3=0,05). Die einzelnen Zellen
fuhren eine Auf- und Abbewegung aus,
wahrend sich das ganze Muster langsam
um seine Achse dreht.

Abb. 12: Numerische Simulation: Drauf-
sicht auf ein lokalisiertes Muster ,Karriere-
leiter einer Zelle* ( a=0,93, p=0,022). Die
Zellen bewegen sich auf das Zentrum des
Musters zu. Im Inneren des Musters ver-
schwinden einzelne Zellen wahrend am
Rand des Musters neue Zellen entstehen.
(vgl. http://www.fzk.de/iket/movies/carrier-
cellmovie.avi)
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de, dass sie gerade nicht aus-
reicht, um eine Musterbildung zu
verhindern. Das Muster zeigt ein
Abbild der Grenze der hexagona-
len Struktur. Obwohl im Stro-
mungsfeld nur schwache Ge-

Abb. 13: Numerische Simulation: Drauf-
sicht auf ein zellulares Muster in hexago-
naler Stromung: Scharf begrenzte Muster-
bildung am Rand der Hexagone (vgl. http://
www.fzk.de/iket/movies/hexagonmovie.avi).
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Abb. 14: Numerische Simulation: Hexago-
nale Strémung: Die Stromung ist auf das
Zentrum (blaue Zellen) der Hexagone hin
gerichtet.

schwindigkeitsanderungen auf-
treten, ist die Zellgrenze sehr
deutlich ausgepragt. Zellen bil-
den sich ausschlieB3lich entlang
der Staulinien am Rand der He-
xagone.

Wird anstelle der Hindernisse ei-
ne Platte mit hexagonal angeord-
neten Lochern benutzt, dreht sich
die Richtung der Strémung in der
Flammenebene. Die Stromung ist
jetzt auf die Zentren der Hexago-
ne hin gerichtet. In diesem Fall
ergeben sich in der Umgebung
der Zentren der Hexagone lokali-
sierte Muster, wie die oben be-
schriebenen. An der Grenze der
Hexagone findet keinerlei Mu-
sterbildung statt.

SchlieBlich ist in Abb. 14 ein Mu-
ster dargestellt, bei dem die Str6-
mung so schwach eingestellt
wurde, dass im ganzen Gebiet
Musterbildung einsetzt. Wieder
sind die Mitten der Hexagone
ausgezeichnet, da die Stromung
auf diese hin gerichtet ist. Die
Zentren benachbarter Hexagone
sind jetzt durch langgestreckte
Zellen miteinander verbunden,
die sich unregelmafig bewegen.
Um das Zentrum jedes Hexagons
herum sind sechs Staupunkte an-
geordnet. In deren Umgebung
kann eine zweidimensionale Vari-
ante der Zellteilungskaskade be-
obachtet werden. Vom Staupunkt
aus verlaufen langgestreckte Zel-
len in alle Richtungen. Dort wo
der Abstand zwischen den Strah-
len es zulasst, wird die Licke
durch weitere Strahlen ausgefillt.
Die Strahlen werden mit der Str6-
mung vom Staupunkt wegtrans-
portiert, so dass neue Zwi-
schenrdume entstehen, in denen
neue Strahlen entstehen kénnen.

Der Vorgang wiederholt sich peri-
odisch in der Zeit.

Das Verhalten der Muster in hexa-
gonalen Stromungsfeldern lasst
sich mit dem Verhalten in Stau-
punktstromungen verstehen. Als
zusatzliches Element kommen im
wesentlichen langgestreckte Zel-
len, die Staupunkte miteinander
verbinden, hinzu.

Zusammenfassung

Bedingt durch die thermisch-dif-
fusive Instabilitat kénnen auf Vor-
mischflammen zellulare Muster
entstehen. Diese sind von Be-
deutung fur die Qualitat der Ver-
brennung, da sie die Ursache fur
unvollstandige Verbrennung und
einen erhdhten Schadstoffaus-
stofR sein kénnen. Die Untersu-
chung der grundlegenden Eigen-
schaften der Flammenmuster er-
folgt experimentell mit laseropti-
schen Methoden und theoretisch
auf der Basis einer Kuramoto-
Sivashinsky-Gleichung.

Die Muster treten in Wechselwir-
kung mit dem Strémungsfeld ent-
lang der Flamme auf. Bei einer
nach auf3en gerichteten Stau-
punktstromung ist das charakteri-
stische Muster die Zellteilungs-
kaskade, bei nach innen gerichte-
ter Staupunktstrémung sind es lo-
kalisierte Muster. Entlang von
Staulinien entstehen langge-
streckte Zellen.

Komplexere  Stromungsfelder
sind durch charakteristische
Punkte und Linien ausgezeich-
net. In der Umgebung dieser aus-
gezeichneten Punkte und Linien
verhalt sich das Muster wie in den
Fallen mit nur einem ausgezeich-
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neten Punkt. Das Verstandnis der
einfachen Muster bildet somit die
Grundlage zur Deutung des Ver-
haltens zellularer Muster in kom-
plexen Verhaltnissen.

Zukunftige Arbeiten auf diesem
Gebiet zielen darauf, die Muster-
bildung mit héherem Detaillie-
rungsgrad der Modelle zu be-
schreiben, so dass neben qualita-
tiven Aussagen auch verlafiliche
gquantitative Daten geliefert wer-
den kdnnen. Schliellich sollen
die Erkenntnisse genutzt werden,
um Modelle fur turbulente Flam-

men, bei denen die Eigendyna-
mik der Flamme und Musterbil-
dung wichtig ist, zu entwickeln.

Die hier betrachtete Kuramoto-
Sivashinsky-Gleichung ist eine
generische Gleichung, die das
nichtlineare Verhalten dynami-
scher Systeme an der Stabilitats-
grenze beschreibt, und kann fur
viele unterschiedliche Problem-
stellungen hergeleitet werden. So
werden beispielsweise Ober-
flachenwellen einer Filmstro-
mung auf einer schiefen Platte
durch die KS-Gleichung be-

schrieben. Die daraus gewonne-
nen Ergebnisse sind somit auch
auf andere Probleme, in denen
zellulare Strukturen von Bedeu-
tung sind, tbertragbar.

Der Vergleich zwischen den be-
rechneten Flammenmustern und
experimentell gemessenen Mu-
stern ist Gegenstand derzeitiger
Untersuchungen.
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Numerische Simulation der turbulenten

Verbrennung von vorgemischten Gasen
In komplexen 3D-Geometrien

A. Kotchourko, W. Breitung, IKET

1. Einleitung

1.1 Problemstellung

Die realistische Berechnung von
turbulenten reaktiven Stromun-
gen fur wissenschaftliche oder
anwendungsbezogene Zwecke
erfordert numerische Modelle, die
in der Lage sind Strémung, Tur-
bulenz, chemische Reaktion und
die komplexe Wechselwirkung
dieser Phdnomene angemessen
zu beschreiben.

Der Einsatz von fortgeschrittenen
Modellen, wie z.B. Large-Eddy-
Simulation (LES) oder direkte nu-

merische Simulation (DNS) ist
zwar winschenswert, aber selbst
mit heutigen Hochleistungsrech-
nern ist damit nur in Ausnahme-
fallen die Losung praktischer Pro-
bleme mdglich. Der gangigste
Ansatz beruht deshalb auf verein-
fachten Turbulenzmodellen, sog.
Reynolds-Spannungsmodellen,
kombiniert mit reduzierten Che-
miemodellen. Die prinzipiellen
Beschrankungen solcher Modell-
ansatze sind wohlbekannt, aber
derzeit besteht keine Uberzeu-
gende Alternative, insbesondere
wenn es um die Simulation turbu-
lenter Verbrennungen im industri-
ellen Mal3stab geht.

Verbrennungs-

3
regime 0

—

Da<1

N>

[—]
1

Da>1, Ka>1

Turbulenzintensitat /
laminare Flammengeschwindigkeit
(—]

-—
!
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Turbulentes Makrolingenmal / laminare Flammendicke
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Flammen- @ @ @b @ ®
formen )’ ( ( 9 %@« ( )’C?%éé ( )f é ( El:(
Laminare Gewellte Gefaltete Turbulent Homogenes
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Abb. 1: Borghi-Diagramm zur Klassifikation turbulenter Verbrennungsfor-

men mit Hilfe von dimensionslosen Kennzahlen; Re

. = turbulente Reynolds-

Zahl, Ka = turbulente Karlovitz-Zahl, Da = turbulente Damkohler-Zahl. Ka und
Da vergleichen die charakteristischen Zeitskalen von laminarer Reaktions-
zeit, turbulenter Transportzeit der kleinsten und der gré3ten Wirbel.

Am haufigsten werden heute sog.
k-e-Modelle fur die Turbulenz und
statistische Wahrscheinlichkeits-
dichtefunktionen (PDF = probabi-
lity density function) oder Eddy-
Break-Up Modelle fur die chemi-
schen Reaktionsraten eingesetzt,
obwohl es bisher keine umfas-
sende Studie Uber die Moglich-
keiten und Grenzen solcher An-
satze gibt. Andererseits ist es fir
Anwendungsrechnungen eine
sinnvolle Strategie zunachst zu-
gegebenermalien vereinfachte,
aber schnelle numerische Model-
le einzusetzen. Wo diese versa-
gen, kann dann auf komplexere
Theorien zuriickgegriffen wer-
den.

Die Zielsetzung der hier beschrie-
benen Arbeiten besteht deshalb
darin, die turbulenten Verbren-
nungsprozesse von wasserstoff-
haltigen Brenngasen in komple-
xen Geometrien in einem weiten
Parameterbereich systematisch
zu studieren, und zu untersu-
chen, inwieweit vereinfachte Mo-
delle fur die numerische Simulati-
on geeignet sind.

1.2 Klassifikation turbulenter
Verbrennungen

Turbulente Verbrennungsprozes-
se in vorgemischten Gasen wer-
den in der neueren Literatur oft
unterschieden nach der turbulen-
ten Schwankungsgeschwindig-
keit u' und dem turbulenten Ma-
krolangenmal L, der Strébmung.
Das dabei verwendete sog. Bor-
ghi-Diagramm ist in Abb. 1 darge-
stellt.

Die TurbulenzgréfZen u‘ und L,
werden auf die Geschwindig-
keits- und Langenskala der lami-
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naren Verbrennung bezogen,
namlich die laminare Flammen-
geschwindigkeit S, und die lami-
nare Flammendicke ¢,. Beide
hangen nur von den Stoffeigen-
schaften des Gasgemisches ab,
aber nicht von den Strémungszu-
standen. Der so definierte Para-
meterraum fur turbulente vorge-
mischte Verbrennung wird durch
drei dimensionslose Kennzahlen
in funf charakteristische Verbren-
nungsbereiche unterteilt.

Die turbulente Reynolds-Zahl Re,
beschreibt den Einflul des Tur-
bulenzfeldes auf die Flammen-
form:

Retzﬁ, 1)

v

wobei v die kinematische Visko-
sitat darstellt.

Wenn die turbulente Reynolds-
Zahl Re kleiner als 1 ist, liegt eine
quasi-laminare Verbrennung vor.
Die Ubrigen Bereiche in Abb. 1
werden durch die turbulente Kar-
lovitz-Zahl und Damkéhler-Zahl
definiert. Die Karlovitz-Zahl be-
schreibt das Verhéltnis von lami-
narer Reaktionszeit (= §,/S,) und
turbulenter Transportzeit der
kleinsten Wirbel (l,/u’,), der sog.

Kolmogorov- Wirbel:
Ka= o /S|
I /Uy

@

Die turbulente Damkohler-Zahl
beschreibt das Verhaltnis der
groften turbulenten Transportzeit
(L/u’) zur laminaren Reaktions-
zeit (8,/S)):

L /u
a =
o IS,

(Aus historischen Grinden sind
die Kennzahlen in (2) und (3) lei-

©)

der invers definiert). Die GroR3e
der turbulenten Wirbel in einem
turbulenten Stromungsfeld reicht
vom Makrolangenmal L, bis zum
Mikrolangenmal3 der kleinsten
Wirbel, der sog. Kolmogorov-
Lange |,.

Im Bereich 2 von Abb. 1 liegt die
turbulente Schwankungsge-
schwindigkeit unter der laminaren
Flammengeschwindigkeit. Es tre-
ten zwar leichtgewellte, aber in
ihrer inneren Struktur noch lami-
nare Flammen auf.

Im Bereich 3 sind die Turbulenz-
wirbel schon in der Lage, die
Flammenfront lokal zu verzégern
oder zu beschleunigen. Diese ge-
faltete Flammen haben auch
noch einen lokal laminaren Auf-
bau, brennen aber in verschiede-
nen Bereichen wegen Krim-
mungs- und Dehnungseffekten
mit unterschiedlichen Geschwin-
digkeiten.

Im Bereich 4 kdnnen die kleinsten
Wirbel in die Flammenfront ein-
dringen und die dinne, laminare
Struktur, die meist im Bereich 0.1
— 1 mm liegt, zu einer verdickten
Flammenfront verandern. Im Un-
terschied zu den Bereichen 2 und
3, in denen die Brenngeschwin-
digkeit durch Auffalten und Ver-
gréRern der laminaren Flammen-
oberflache erhéht wird, geschieht
dies im Bereich 4 vor allem durch
die schnelleren, turbulenten
Transportvorgange innerhalb der
Flammenzone. Mit steigendem u'
kdnnen zunehmend grofliere Wir-
bel den Stoff- und Warmetrans-
port in der Flamme beschleuni-
gen (Tturb = Lt/u‘)-

Langs der Linie Da = 1 lauft der
turbulente Transport auf der glei-
chen Zeitskala ab wie die chemi-
sche Reaktion. Bei weiterer Be-
schleunigung des turbulenten
Transports (Da < 1) wird reagier-
tes und unreagiertes Gas rasch
vermischt, ehe es dann in einer
relativ langsamen Reaktion aus-
brennt. Die Brennrate wird jetzt
durch die Reaktionskinetik be-
stimmt und nicht mehr durch Mi-
schungsvorgange zwischen ver-
branntem und unverbranntem
Gas. Diese Situation besteht in
Bereich 5 von Abb. 1.

Ziel der hier beschriebenen Un-
tersuchungen ist es einen még-
lichst weiten Parameterbereich
im Borghi-Diagramm modell-
mafig abzudecken. Hierfur wur-
de im Institut fir Kern- und Ener-
gietechnik (IKET) des FZK das
Programm COM3D entwickelt.

2. Modelle des COM3D
Programms

Im folgenden werden die Modell-
gleichungen des COM3D-Pro-
gramms und die zur Lésung der
Gleichungen eingesetzten nume-
rischen Verfahren kurz beschrie-
ben. Die Gleichungen selbst sind
in Abb. 2 angegeben. Die physi-
kalischen GréRRen werden im An-
hang in der Reihenfolge ihres
Auftretens definiert.

2.1 Gasdynamik und
Turbulenz

Das gasdynamische Modell

umfal3t gemittelte Erhaltungsglei-
chungen fur Gesamtmasse, Im-
puls, Energie und alle Spezies-
massen. Die Zustandsvariablen
sind Uber die Dichte gemittelte
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Gasdynamisches Modell

Erhaltung der Gesamtmasse
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Abb. 2: Modellgleichungen des COM3D-Programmes.

Werte (Favre-Mittelung), was ei-
ne wesentlich  kompaktere
Schreibweise als die einfache
Zeitmittelung erlaubt. Alle Glei-
chungen sind skalar bis auf die
Impulserhaltung. Die Gleichun-

gen fur Energie und Speziesmas-
sen enthalten Terme fir die che-
mische Reaktionsrate. Die Rela-
tionen sind in der verkirzenden
Tensorform geschrieben: Index
t = Zeitableitung, Index x; = Sum-

me der Ortsableitung nach x.y,
und z. Der zweite Term der Ge-
samtmassenerhaltung bedeutet
z.B.:

_apu opv. apw

4
ox ody o0z )

(pu j)X

Die linke Seite der Gleichungen
enthalt die zeitliche Anderung der
jeweiligen ZustandsgrofRe und
den konvektiven Transport. Auf
der rechten Seite stehen diffusi-
ver Transport sowie weitere Quel-
len und Senken, die sich aus Tur-
bulenz und chemischer Reaktion
ergeben. Die einzelnen Terme
kénnen hier aus Platzgriinden
nicht weiter erlautert werden. Ei-
ne einfuhrende Darstellung ist bei
Gorner zu finden [1]. Strahlung
wird wegen den hier interessie-
renden kurzen Zeitskalen und der
geringen Emissivitat von H,-Luft-
Verbrennungsprodukten  ver-
nachlassigt.

Das verwendete k-e Turbulenz-
modell z&hlt zu den 2-Glei-
chungsmodellen, bei denen die
Turbulenz mit zwei richtungsun-
abhéangigen (isotropen) GroRRen,
der turbulenten kinetischen Ener-
gie k und der Dissipationsrate ¢,
beschrieben wird. Die beiden
Transportgleichungen definieren
eine charakteristische Turbulenz-
lange (k¥?/e) und einen turbulen-
ten ZeitmaRstab (k/e). Das k-¢
Modell enthélt freie Parameter,
die an stationdren, inkompressi-
blen Strémungen justiert wurden
(Tab. 1) [2]. In den k-g Gleichun-
gen wird die Modellkonstante C,
zur Berechnung der effektiven tur-
bulenten Viskositét p,, benutzt.

Fir stark anistrope Stromungsfel-
der sind mit k-¢ Modellen eigent-
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lich keine guten Turbulenzergeb-
nisse zu erwarten. Das k-e-Mo-
dell wird hier aber trotzdem ein-
gesetzt, weil es geringen Re-
chenaufwand erfordert und weil
auch das chemische Reaktions-
modell eine wesentliche Vereinfa-
chung der real ablaufenden Pro-
zesse darstellt.

Als Alternative zum Standard k-¢
Modell wurde in COM3D auch
das fortgeschrittenere RNG k-¢
Modell implementiert (RNG = re-
normalization group theory). Bei
diesem Ansatz ergeben sich die
Modellkonstanten aus der Theo-
rie, und es kann auch auf kom-
pressible Stromungen angewen-
det werden (Tab. 1).

2.2 Verbrennung

In der Massenerhaltungsglei-
chung fir die Spezies a (Abb. 2)
muf3 eine gemittelte Reaktions-
rate &), modelliert werden. Dies
stellt ein Grundproblem der turbu-
lenten Verbrennungsmodellie-
rung dar, weil eine enge Interakti-
on zwischen Stromung, Turbu-
lenz und chemischer Reaktions-
kinetik besteht und eine Entkopp-
lung nicht mdoglich ist. Diese
Wechselwirkung und die starke
Nichtlinearitat chemischer Reak-
tionen bezuglich der Temperatur
bewirken, dass die mittlere zeitli-
che Reaktionsrate in einem Fluid-
volumen nicht aus den mittleren
ZustandsgroRen in diesem Volu-
men berechnet werden kann; d.h.
@ (0, T) # O@,T).

Dieses sogenannte Schliel3ungs-
problem der reaktiven Stro-
mungssimulation fuhrt dazu, dass
die Zahl der Unbekannten groRRer
ist als die Zahl der Gleichungen.

Standard k- €

1.0

RNG k-e

0.0845 | 1.42

1.68 | 0.719

0.719 | 0.012

Tab.1: Konstanten des Standard- und RNG-k-

Ein mdglicher Ausweg besteht
darin, den Reaktionsquellterm
durch Einfihrung einer Wabhr-
scheinlichkeitsdichtefunktion zu
schlieBen (englisch: probability
density function = PDF). Wenn
diese statistische  Funktion
F (T, ), die von der Temperatur T
und den Massenbriichen f; ab-
hangt (i=1 .... N), bekannt ist,
|aRt sich die mittlere Reaktionsra-
te wie in Abb. 2 unten aus-
drticken.

Falls keine nennenswerten Ener-
gieverluste aus dem reagieren-
den Volumensegment auftreten,
z.B. durch Abstrahlung oder War-
meleitung an eine kalte Wand,
kann die Temperatur T Uber die
bekannte chemische Reaktion di-
rekt aus den Massenbrichen f,
bestimmt werden (fortgeschritte-
ne Reaktion entspricht hoher
Temperatur). Dann reduziert sich
das Problem auf die Bestimmung
der PDF fur die Massenbriche al-
leine. Diese adiabate Annahme
kann in guter N&hrung flr
schwach strahlende H,-Luft
Flammen in groBen Geometrien
gemacht werden. Der erste Fak-
tor @ in der Gleichung fur das
Verbrennungsmodell beschreibt
die exakte Reaktionsrate bei der
vorgegebenen Temperatur und
den bekannten Spezieskonzen-
trationen. Im einfachsten Fall ei-
ner bimolekularen Reaktion
A+B - AB ware diese z.B.
p? - ky exp (= AH/RT) - f, - f.

€ Turbulenzmodells.

Es gibt zwei Mdglichkeiten fiur die
Bestimmung der PDF. Der theo-
retische eleganteste Weg ist die
Lésung einer PDF-Transportglei-
chung, die sich aus den Erhal-
tungsgleichungen fur die Spezies
ableiten lait. Dieser Weg erfor-
dert aber sehr zeitaufwendige
Monte-Carlo-Rechnungen.

Die zweite Mdglichkeit besteht in
empirischen Annahmen und
Plausibilitdtsbetrachtungen aus
dem bekannten Verhalten turbu-
lenter Mischungs- und Reaktions-
prozesse unter bestimmten Be-
dingungen, wie z.B. in einfachen
Stromungsgeometrien. Auch die-
ser Weg ist nicht einfach und mit
Unsicherheiten in den abgeleite-
ten PDF’s verbunden. Allerdings
hat sich gezeigt, dass die wesent-
lichen Ergebnisse von turbulen-
ten Verbrennungssimulationen
nicht empfindlich von der Form
der benutzten PDF abhangen.

Welche Vorteile bietet der statisti-
sche Ansatz? Von Bedeutung ist
hierbei, dass sowohl in prakti-
schen Anwendungsrechnungen
als auch in Experimenten, meist
nur zeitliche Mittelwerte wie z.B.
Brennstoffverbrauch, Leistung
oder Schadstoffbildung eines
Verbrennungsprozesses interes-
sieren bzw. gemessen werden.
Die Details der turbulenzinduzier-
ten  Schwankungen  dieser
GrofRen in Raum und Zeit spielen
meist keine bedeutende Rolle.
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PDF-Ansatze sind also vor allem
dann attraktiv, wenn es ausreicht,
die auf vielen verschiedenen Lan-
gen- und Zeitskalen zufallig und
chaotisch ablaufenden Wechsel-
wirkungsprozesse zwischen Stro-
mung, Turbulenz und chemischer
Reaktion durch ihre Statistik zu
beschreiben.

Aus dem in Abb. 2 angegebenen
generellen PDF-Modell lassen
sich einfache Spezialfalle ablei-
ten. Wenn z.B. die chemische
Reaktion sehr viel schneller ab-
lauft als der Mischungsprozess,
ist die Wahrscheinlichkeit Volumi-
na mit teilweisem Ausbrand anzu-
treffen sehr gering. Ein Volumen
enthalt dann entweder unreagier-
tes oder voll durchreagiertes
Gas. In diesem Fall kann die PDF
durch zwei Dirac &-Funktionen
dargestellt werden (Abb. 3) und
die Gleichung fur das Verbren-
nungsmodell vereinfacht sich zu

C = f
a =-—E fa (1_% ®)
Thur iy

Dieser Ansatz fur die Reaktions-
rate wird als Eddy-Break-Up

F(fy) ;
[Fdfy=1

0 Massenbruch des 1
Brennstofs f;

Abb. 3: Wahrscheinlichkeitsdichtefunk-
tion fur Brennstoff im Grenzfall unendlich
schneller Chemie.

(EBU) Modell bezeichnet [2], das
breite Anwendung in ingenieur-
mafigen Rechnungen gefunden
hat. Demnach wird die Reakti-
onsrate bei gegebenem Massen-
bruch f, von der turbulenten Zeit-
konstanten t,, bestimmt, die sich
nach dem k-& Turbulenzmodell zu
T, = k/€ ergibt. In dieser Nahe-
rung hat die chemische Reaktion
keinen Einflul auf die effektive
Reaktionsgeschwindigkeit und
Gl. 5 enthalt demzufolge keine re-
aktionskinetischen GroRRen. Der
langsamere Mischungsprozess,
der im wesentlichen durch den
Zerfall der Makrowirbel gesteuert
wird, bestimmt die Reaktionsrate.
Das rein mischungskontrollierte
EBU-Modell verliert seine Gliltig-
keit, wenn die turbulente und die
reaktionschemische Zeitskala
ahnlich werden, oder auch in der
Néhe von Wandenwo k — 0, und
@ - oo streben. Die Konstante
Cegy in Gl. 5 muf3 im allgemeinen
aus Experimenten bestimmt wer-
den. Fur nichtreagierende Gas-
komponenten a, wie z.B. Stick-
stoff oder Dampf, wird Cgg, = 0
gesetzt.

2.2.1 Erweitertes
EBU-Modell

Erweiterungen des EBU-Modells
wurden in [3] und [4] vorgeschla-
gen und begriindet. Die Autoren
zeigten, dass die mittlere Reak-
tionsrate merklich vom Verhéltnis
der turbulenten kinetischen Ener-
gie k zur laminaren Flammenge-
schwindigkeit S, abh&angt, wenn
beide GroRen die gleiche
GrofRenordnung haben (wenn
k2= S, ist). Die modifizierte For-
mel fiir die mittlere Reaktionsrate
lautet [4]:

~

(ba—

- 'EBU(1+ 4.4 )?a(l—.f.i)
1+3.2K%/s,, 0

(6)

Tiur

Dieser Modellansatz bertcksich-
tigt, dass bei langsamer turbulen-
ter Durchmischung ein merklicher
Beitrag zur Reaktionsrate durch
die laminare Flammenfrontbewe-
gung geleistet wird (erste Klam-
mer in Gl. 6). Bei hochturbulenten
Flammen (k*2 > S)) fihrt Gl. 6
auf das klassische EBU-Modell
zuriick. Dieses Modell stellt daher
eine Erweiterung auf reaktive
Strdbmungen mit geringeren Tur-
bulenzintensitaten dar (Bereich 2
in Abb. 1). Dieser Ansatz wurde in
COM3D implementiert und an
verschiedenen Versuchen verifi-
Ziert.

2.2.2 Vorgegebenes
B-PDF-Modell

Um Bereiche im Borghi-Dia-
gramm abzudecken, die dem ein-
fachen und erweiterten EBU-Mo-
dell nicht zugénglich sind, wird
derzeit ein PDF-Modell ent-
wickelt, das einen vorgegebenen
analytischen Funktionstyp, soge-
nannte p-Funktionen, benutzt,
um PDF-Entwicklungen, die in
Experimenten gemessen wur-
den, zu approximieren und mit
wenigen Parametern auf anderen
Stromungsfelder zu extrapolie-
ren. Es hat sich erwiesen, dass
diese [(-Funktionen von ihrer
Form her sehr geeignet sind, die
PDF's, die sich an verschiedenen
Orten und zu verschiedenen Zei-
ten in reagierenden Strdomungen
ausbilden, zu simulieren.
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Die Arbeiten im IKET beziehen
sich zunachst auf ein B-PDF-Mo-
dell fur zwei Komponenten. Die-
ses Modell erlaubt vom Ansatz
her sowohl die Beschreibung von
mischungs- als auch reaktions-
kontrollierten turbulenten Flam-
men und sollte daher einen wei-
ten Bereich von leicht gewellten
bis hochturbulenten Flammen ab-
decken (Bereich 2 — 5 im Borghi-
Diagramm). Die analytischen
Formeln fur B-PDF’s lauten:

_T(B1+B2) By _e\B-1
F(f)=———_"="f 1-f ;
O=reorey).
@

wobei die -Funktion definiert ist
als

r@=f xPte *dx. ®)

Beispiele fur B-PDF's entspre-
chend Gl. (7) sind in Abb. 4 dar-
gestellt. Fir B, = B, —» 0 nahern
sich die B-Funktionen den
o-Funktionen aus Abb. 3, was
weitgehend entmischten Syste-
men entspricht. Fur 3, =B, =1 er-
gibt sich eine statistische Gleich-
verteilung aller moglichen Reakti-
onsfortschritte (d.h. Anteil an ver-
branntem Gas) und bei grof3en
B1, B,-Werten erhélt man eine
Gauldverteilung. Mit 3, # B, kann
die Gaulverteilung nach links
oder rechts verschoben werden.

Damit dieser funktionale Ansatz
zu physikalisch relevanten Er-
gebnissen fihrt, missen die zwei
freien Parameter 3, und 3, mit
GroRen des Stromungsfeldes
verknupft werden. Man kann zei-
gen, dass eine physikalische
sinnvolle Modellierung mit [3-
Funktionen z.B. mit der folgenden
Definition mdglich ist:

7
— B
6 — B
— B
5 — B
z, — B
s — B
£ 31
=
2_
1 | \
0 /I // \\

04 0.6

Massenbruch einer Komponente o

Abb. 4: Beispiele fur

Gl. (9) verknupft die mathema-
tischen Parameter der 3-Funktion
B, und B, mit den Mittelwerten f,
und der Varianz f"? der Reakti-
onsfortschrittsvariablen f,, bzw. f,.
Die Varianz in den Fortschrittsva-
riablen a ist ein Mal fur die Tur-
bulenzintensitat in der Stromung.
Hohe Turbulenz bewirkt gute
Durchmischung und eine kleine
Varianz bei den Reaktionszustan-
den, d.h. dberall &hnlichen
Brennstoffabbrand.

Weiterfuhrende Theorien zeigen,
daR auch die Varianz f”2 einer all-
gemein gulltigen Transportglei-
chung fur skalare Gréf3en in ei-

nem Stromungsfeld genlgen
muf3. Diese hier nicht angegebe-
ne Gleichung ergibt zusammen
mit den oben beschriebenen Er-
haltungs- und Modellgleichungen
fur Masse, Energie, Impuls, Tur-
bulenz und chemische Reaktion
ein geschlossenes Gleichungssy-
stem, das numerisch geldst wer-
den kann.

2.3 Thermodynamik

Im COM3D-Programm wird die
ideale Gasgleichung zusammen
mit hochgenauen Fitfunktionen
fur die Warmekapazitadten und
Enthalpien der Spezies benutzt
[5]. Derzeit sind vier Komponen-
ten bericksichtigt: H,, O,, H,O
und N,. Die thermodynamischen
Daten wurden aus den JANAF-
Tabellen enthommen.

B-Funktionen, die zur statistischen Beschreibung von
Reaktionszustanden in PDF-Modellen eingesetzt werden (Gleichung 7).
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2.4 Numerische Details und
Zusatzprogramme

Eine Ubersicht zu den physikali-
schen, numerischen und grafi-
schen Modellen im COM3D-Pro-
gramm wird in Abb. 5 gegeben.

Die numerische Simulation turbu-
lenter Stromungen stellt beson-
ders hohe Anforderungen an den
numerischen Ldser, weil Ge-
schwindigkeitsgradienten mit Tur-
bulenzerzeugung verbunden sind
(2. Term linke Seite von k und ¢
Gleichung in Abb. 2). Der Loser
darf deshalb einerseits keine
nicht-physikalischen Oszillatio-
nen, d.h. Turbulenz einfihren, und
andererseits keine zu starke nu-
merische Glattung der Geschwin-
digkeitsgradienten bewirken.

In der Entwicklungsphase des
COM3D-Programms wurden
deshalb verschiedene numeri-
sche Losungsalgorithmen an-
hand typischer Testprobleme un-
tersucht. Danach sind sog. TVD-
Verfahren (Total Variation Dimi-
nishing) am besten fir turbulente

Verbrennungen mit einem grof3en
Bereich von unterschiedlichen
Geschwindigkeiten geeignet. Sie
besitzen ein hohes Auflésever-
mdgen fur Stol3fronten und Kon-
taktflachen (beides Dichtespriin-
ge), sind effektiv zu implementie-
ren, und kdnnen weitgehend vek-
torisiert werden. Neben dem
TVD-LoOser stehen auch weitere
Ldsungsverfahren im COM3D-
Code zur Verfigung (Abb. 5). Alle
Loser sind fur kubischen Rechen-
gitter geschrieben, weil diese kur-
ze Rechenzeiten pro Zeitschritt
erfordern und keine numerischen
Anisotropien in die berechneten
Stromungsfelder einbringen.

Bei komplexen 3D-Problemen ist
die visuelle Eingabe und Ausga-
be eine absolute Notwendigkeit.
Es ist z.B. praktisch unmdglich
die Geometrie und die Anfangs-
bedingungen fiir das Reaktorpro-
blem in Abschnitt 5 mit ca.
2.000.000 Rechenzellen Punkt
fir Punkt einzugeben. Das GIN-
Programm gestattet dem Benut-
zer komplexe Geometrien (z.B.
Abb. 17) durch Kombination von

Geometrie und Anfangshedingungen:
GIN-COMFILE Programm

Grafikdarstellung G3-G3_SERV3

Interaktive "real time"

Gitter Beliebige 3-D-Geometrie mit kubischem Gitter
Gasdynamischer Loser Explizite Loser: van Leer, Lax-Wendroff, Roe,

verschiedene TVD-Verfahren zweiter Ordnung
Thermodynamische H,, 0,, N,, H,0 mit Polynom-Approximation
Eigenschaften von JANAF-Werten
Chemie-Modell Erweitertes EBU, PDF mit 3-Funktionen
Turbulenz-Modell Standard k-¢, RNG k- (Renormalization Group Theory)
Rechner, Vektorisiert, parallelisiert fiir Cray J90, IBM SP2,
Installationen VPP, Linux Cluster

A4
Postprocessing

Druck-Zeit-Verlaufe / Licht-Zeit-Verladufe
Alle Variablenfelder (p, p, t, v ...)

Abb. 5: Physikalische, numerische und grafische Modelle im COM3D Pro-

gramm.

geometrischen Grundformen wie
Platte, Quader, Kugel, Zylinder
oder Ellipsoid in beliebiger Weise
aufzubauen. Jeder so definierte
Raumbereich kann als Festkor-
per oder Gasvolumen spezifiziert
werden. Die Festkérper insge-
samt definieren die geometri-
schen Randbedingungen fir die
Losung der gasdynamischen
Gleichungen in den Gasvolumi-
na. Das GIN-Programm erzeugt
entweder einen Binarfile oder ei-
nen File fir die graphische Verar-
beitung der geometrischen Daten
mittels einer speziellen Geome-
triedarstellungssprache. Beide
Files kbnnen vom COM3D Code
interpretiert werden.

Auch die Kontrolle, Interpretation
und Reprasentation von 3D-Stro-
mungsrechnungen erfordert eige-
ne grafische Methoden. Da die
offen oder kommerziell verfigba-
ren Grafiktools den speziellen
COM3D-Anforderungen nur
schlecht geniigen, wurde ein Ver-
bund von eigenen Grafikpro-
grammen entwickelt.

Die COM3D Ausgabe besteht
aus einer Realzeit-Grafik und Da-
teien fur Post-Processing. Die
On-line Darstellung erlaubt die
standige Kontrolle einer Simulati-
onsrechnung was fir Test- und
Produktionslaufe sehr wichtig ist.
Es wurde besonderer Wert dar-
auf gelegt, dass die On-line Gra-
fikfunktion die Programmaus-
fuhrung nicht merklich ver-
langsamt.

Dazu wurden ein Programmkom-
plex COMS3D-G3_SERV3-G3
nach dem Client-Server-Prinzip
entwickelt, wobei der Teil G3-
SERV3 als Server auf Anfragen
von den beiden anderen Teilen
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COMBS3D (fur Ausfiihrung) und G3
(fir Graphik) wartet und reagiert.
Jeder Programmteil kann auf ei-
nem separaten Rechner innerhalb
eines heterogenen Netzwerkes
laufen, COM3D und G3-SERV3
z.B. auf einem Hochleistungsrech-
ner und G3 auf einer lokalen
Workstation. Dadurch belastet der
Grafikprozess die Rechenaus-
fuhrung nur fur die sehr kurze Zeit
der Datenlbertragung. Das Gra-
fikmodul G3 erlaubt “on-line” Dar-
stellung aller berechneten Varia-
blenfelder wie Druck, Dichte, Ge-
schwindigkeiten usw. in drei wahl-
baren Raumflachen (x-y, x-z, y-z)
mittels einer Farbpalette. Die be-
rechneten Daten kdnnen auch
weiterverarbeitet werden, z.B. fur
ein numerisches Schlierenbild
(grad p) wie in Abb. 15.

Fur 3D-Post-Processing kénnen
die Ausgabedaten mit verfligba-
ren 3D-Visualisierungsprogram-
men wie AVS oder Open DX wei-
terverarbeitet werden.

Die derzeitige COM3D-Vesion ist
fur den Einsatz auf massiv paral-
lelen Rechnern vorgesehen und
basiert auf MPI (Message Pas-
sing Interface) Routinen. Mit Hilfe
von speziellen C++-Routinen
wird eine blockweise Berechnung
vorgenommen. KeLP-Module un-
terstlitzen die Datenzerlegung
und Management der irregularen
Kommunikation. Testl&ufe mit bis
zu 60 Prozessoren auf einer SP2-
Maschine ergaben eine fast li-
neare Skalierung. Fur die hier in-
teressierenden grofRen Zellen-
zahlen werden weniger als 10 %
der Prozessorleistungen fur Kom-
munikation verbraucht.

Alle Programmteile des COM3D-
Systems sind in C oder C++ ge-

schrieben, wobei der graphische
Teil auf Standard X11-Bibliothe-
ken zurtckgreift, die auf fast allen
UNIX-Rechnern zur Verfliigung
stehen. Bisher wurde die Parallel-
version von COM3D auf den fol-
genden Maschinen und Betriebs-
systemen implementiert:

e IBM SP2, AlX 4.2
e VPP, Unix V4.1

e Intel Pentium, Linux und Free
BSD.

Die Implementierung auf einer
Cray T3E ist in Vorbereitung. Ei-
ne Vektorversion von COM3D
wurde fur das System Cray J90
Unicos 9.0 entwickelt und imple-
mentiert.

3. Versuche zur

turbulenten Stromung
und Verbrennung

Fur die Verifikation der numeri-
schen und physikalischen Model-

=3  Stromungshindernisse

-

it

Abb. 6: FZK-Versuchsanlage zur Untersuchung von turbulenten

le des COM3D-Programms wer-
den experimentelle Daten in ei-
nem maoglichst weiten Bereich
von Gemischzusammensetzun-
gen, geometrischen Konfiguratio-
nen und Abmessungen benétigt.
Um die verschiedenen Modelle
maoglichst unabhéngig voneinan-
der testen zu kénnen, wurden
transiente Stromungsversuche
zunéchst ohne und dann mit Ver-
brennung gemacht. Da die geo-
metrische Skala einen wesentli-
chen EinfluR auf die Energetik
von Verbrennungsprozessen ha-
ben kann, wurden die Verbren-
nungsversuche auf mittlerer und
grofRer Langenskala durchgefihrt
(12 m bzw. 60 m).

3.1 FZK 12 m-Rohr

Die Rohrversuchsanlage des
FZK ist in Abb. 6 dargestellt. Mit
ihrer Hilfe wurden zwei verschie-
dene Experimentreihen durchge-
fuhrt.

Stromungs- und Verbrennungsprozessen. Zur Turbulenzerzeu-
gung koénnen ringférmige Strémungshindernisse mit unter-
schiedlichem Versperrungsgrad (BR =30 ... 90 %) im Rohr einge-

baut werden.
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e Experimente zur Turbulenzer-
zeugung und -dissipation in
Luft in einer teilversperrten
Geometrie, und

e Experimente zur turbulenten
Verbrennung von mageren H,-

Luft-Gemischen in teilversperr-
ten Geometrien.

Ziel war es zuerst die Modelle fiir
Turbulenz allein und dann die ge-
koppelten Modelle fir Turbulenz
und chemische Reaktion zu un-
tersuchen.

Anfangsbedingungggrst Transiente Driicke an den
 om T=14°C Membrane Druckaufnehmer-Positionen
Hoch Y ]
druck- i l
bereich | 8 bar /3 L i
o Luft L =
1 bar PN A o s
Nieder-8 ™ — A e =
druck- [— M i U gy
bereich, = = T s o I~
—  — N, SN
—e__0m — ; Wwwww 11 bar/Strich
Druckaufnehimar-\ 002 0,01 000 001 002 003 004 005
Positionen Hindernisse Zeit [s]

Abb. 7: StoRRrohrversuch zur Turbulenzerzeugung und -dissipation im FZK
12-m-Rohr mit einer teilweise versperrten Geometrie. Nach Versagen der
Berstmembrane lauft eine StoRwelle in die Hindernisstrecke aus ringférmi-
gen Blenden. Die gemessenen Drucksignale enthalten Information Uber das
entstehende Turbulenzfeld.

Abb. 8: Versuchsgeometrie zur Untersuchung von turbulenten H

brennungen im FZK 12-m-Rohr.

,-Luft-Ver-

3.1.1 Transiente Turbulenz-
versuche

Zur Erzeugung von transienten
Stromungsfeldern mit Turbulenz
wurde das 12 m-Rohr als Stol3-
rohr betrieben, bestehend aus ei-
nem 9 m langen Niederdruckteil
und einem 3 m langen Hoch-
druckteil (Abb. 7, linker Teil). Der
Niederdruckteil enthielt Luft bei 1
bar. In ihm befand sich eine 6 m
lange Hindernisstrecke aus 12
Ringen, die 30 % des Rohrquer-
schnitts versperrten. Der Hoch-
druckteil wurde mit He geftllt. Bei
etwa 5 bar versagt die Berstmem-
bran zwischen Niederdruck- und
Hochdruckteil und eine StoRBwelle
lauft in die Hindernisstrecke wo
sie Amplitude und Geschwindig-
keit durch Turbulenzerzeugung
und Reflektionen verliert. Das
transiente Strémungsfeld in die-
sem Versuch ahnelt den Stro-
mungsverhaltnissen, die sich vor
einer schnellen turbulenten Flam-
me ausbilden. Die gemessenen
Drucksignale entlang der Rohr-
wand (Abb. 7) kbnnen dann mit
Simulationsrechnungen vergli-
chen werden und erlauben eine
separate Uberpriifung der Turbu-
lenzmodelle unter inerten Bedin-
gungen, ohne Uberlagerung
durch einen Verbrennungspro-
zess.

3.1.2 Turbulente Verbrennung

Die Versuchsgeometrie fur turbu-
lente Verbrennungen ist in Abb. 8
schematisch dargestellt. Sie be-
steht aus dem beidseitig ge-
schlossenen Versuchsrohr, das
einen inneren Durchmesser von
35 cm hat, und einer eingebauten
Hindernisstrecke aus ringformi-
gen Blenden. Die eingefllte H,-
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Luft-Mischung wird an einem
Rohrende mit einer Gluhkerze
geziindet. Von dort breitet sich
zunéchst eine langsame quasi-la-
minare Flamme aus, die aber
durch Turbulenzentwicklung an
den Hindernissen spontan auf
hohe Geschwindigkeiten be-
schleunigen kann. Die Versuchs-
instrumentierung umfaf3t Druck-
aufnehmer, Infrarot-Photodioden
und lonisationssonden.

Die beiden wesentlichen Ver-
suchsparameter sind die Wasser-
stoffkonzentration fir die chemi-
sche Reaktion und der Versper-
rungsgrad der Stromungshinder-
nisse fur die Turbulenz. Der Ver-
sperrungsgrad (blockage ratio)
wird definiert als BR = 1 — d*/D?,
wobei d der Offnungsdurchmes-
ser der ringformigen Hindernisse
ist und D der innere Rohrdurch-
messer. Der Versperrungsgrad
wurde durch Einsatz verschiede-
ner Ringsatze variiert. Der Ab-
stand zwischen zwei Hindernis-
sen war in allen Versuchen
50 cm. Dieser Wert wurde ge-
wéhlt, um den selbstverstarken-
den Effekt der Turbulenzerzeu-
gung maoglichst effizient mit je-
dem Ring ausnutzen zu kdnnen.
Bei wesentlich groRerem Abstand
fallt die Flammengeschwindigkeit
ab, ehe das nachste Hindernis er-
reicht ist, bei deutlich kleineren
Werten brennt das Gas radial
zwischen zwei Hindernissen zu
langsam aus, im Vergleich zum
unversperrten Kernbereich ent-
lang der Rohrachse. Die Versu-
che wurden mit BR = 0.3, 0.6,
0.75 und 0.90 sowie H,-Konzen-
trationen zwischen 10 und 20 %
durchgefuhrt. Mit diesen Ver-
suchsparametern kann das
ganze theoretische mogliche Ver-

brennungsspektrum abgedeckt
werden, von langsamen Defla-
grationen bis hin zu stabilen De-
tonationen.

Vor jedem Versuch wurde das
Rohr auf einen Restdruck
< 1 mbar evakuiert und dann mit
einer H,-Luft Mischung auf 1 bar
aufgefullt. (Einige Versuche wur-
den auch im Bereich 0,5 — 3 bar
durchgefuhrt). Die gewilnschte
H,-Konzentration wurde mit ge-
eichten Massendurchflussmes-
sern eingestellt. Nach dem Full-
vorgang wurde die H,-Konzentra-
tion im Rohr mit zwei anderen
unabhangigen Methoden lber-
pruft. Die Genauigkeit lag bei
+0.1 Vol.% H,. Beispiele fur
Messergebnisse wurden schon
friher dargestellt [6]. Ein neueres
Ergebnis wird in Abb. 12 mit
COM3D Rechnungen verglichen.

3.2 RUT-Anlage

GroRRversuche sind unverzicht-
bar, da turbulente Verbrennungen
mit zunehmender geometrischer
Dimension energetischer und un-
ter groRerer Lastentwicklung ab-
laufen. Die Ursache liegt in dem
positiven Rickkopplungsmecha-
nismus zwischen Turbulenzer-

zeugung und Verbrennungsrate.
In einer gréReren teilversperrten
Geometrie besteht mehr Weg
und Zeit fur die turbulenzgetrie-
bene Flammenbeschleunigung.
Es werden dadurch bei hinrei-
chender Gasreaktivitdt hohere
Geschwindigkeiten und Dricke
erreicht. Auch die Turbulenzinten-
sitat wachst mit der geometri-
schen Skala, weil die turbulente
Reynolds-Zahl Re; = u'L/v mit
dem turbulenten Makrolangen-
mafd L, zunimmt, das wiederum
mit der charakteristischen Dimen-
sion der Stromungshindernisse
wachst. Erst nachdem das Re-
chenmodell an GroRversuchen
verifiziert wurde, kann es fur Vor-
hersagen bei &hnlich groR3en
Geometrien eingesetzt werden.

In der RUT-Anlage wurden ver-
schiedene Versuchsserien in re-
aktortypischer Dimension durch-
gefuhrt, die fur LWR-Contain-
ments typisch sind. Abb. 9 zeigt
eine Prinzipskizze der Versuchs-
anordnung. Der linke, 34 m lange
Kanal war mit grof3en Beton-Hin-
dernissen ausgestattet und tber
eine Offnung mit einer groRen
Kavitat verbunden (ca. 150 m?®
Volumen). Die Kavitat und der
rechte 2. Kanal enthielten keine

Ziindort

Kavitét

Abb. 9: Prinzipskizze der RUT-Anlage zur Durchfiihrung von grof3skaligen

Verbrennungsversuchen mit H

lange 62 m, Gesamtvolumen 480 m

3

»-Luftund H ,-Luft-Dampf Gemischen. Gesamt-
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Stromungshindernisse mehr. Das
Gesamtvolumen betrug 480 m3.
Nach der Fullung wurde die ho-
mogene Gasmischung am linken
Ende des 1. Kanals mit einem
schwachen Funken geziindet. Im
Auftrag von FZK wurden Verbren-
nungsversuche mit verschiede-
nen Versperrrungsgraden, ver-
schiedenen H,-Luft [7] und H,-
Luft-Dampf Gemischen [8, 9]
durchgefuhrt. Der Ausgangs-
druck betrug 1 bar und die An-
fangstemperatur = 10 °C bei H,-
Luft- und = 100 °C bei H,-Luft-
Dampfversuchen.

Die RUT-Versuche, die fir die
Codevalidierung genauer ausge-
wertet wurden, sind in Tab. 2 auf-
gefuhrt. Damit sind detaillierte ex-
perimentelle Daten zu allen hier
interessierenden Verbrennungs-
formen auf groRer Skala verfiig-
bar. Die Versuche RUT 13, 17,
21, 23 mit dem Versperrungsgra-
den BR = 0, 30 und 60 % erlau-
ben speziell den EinfluR der Hin-
dernisgeometrie zu untersuchen.

Die STM-Versuchsserie mit ver-
schiedenen H,-Luft-Dampf Mi-
schungen ermdglicht vorallem den
Einflul3 der erhéhten Temperatur
und der verschiedenen H,/Dampf-
Gehalte Uber einen weiten Be-
reich mit den theoretischen Mo-
dellen zu vergleichen. Diese Ver-
suche decken auch die verschie-
denen Verbrennungsbereiche ab.
STM2, STM6, und STM7 ergaben
schnelle turbulente Flammen mit
Maximalgeschwindigkeiten von
680 bis 830 m/s, wahrend beim
Versuch STM9 nur maximal 250
m/s auftraten. Die RUT Experi-
mente zeigten, dass im Vergleich
zu den entsprechenden Versu-
chen auf mittlerer Skala eindeutig
hohere Flammengeschwindigkei-
ten und groRBere dynamische
Drucklasten auftreten.

Insgesamt haben die Testserien
im FZK-Rohr (12 m Lange) und in
der RUT-Anlage (60 m) eine
neue, sehr ausfuhrliche Datenba-
sis fur die Verifikation von turbu-
lenten Verbrennungsmodellen er-
geben.

Versuch Mittlere \/ersperrungs-  Mittlere Max. Flammen-
H,-Konz. grad Dampfkonz. geschwindigkeit
[Vol.% trocken] [Vol.%] [m/s]
RUT 13 11,0 0,3 - 210
RUT 17 11,0 0,3 - 440
RUT 21 12,5 0,6 - 650
RUT 23 11,2 0,6 - 340
STM 2 14,7 0,3 14,7 680
STM 7 17,5 0,3 25,7 830
STM 6 29,6 0,3 45,0 780
STM 9 10,1 0,3 6,6 250

Tab. 2: Parameter der grof3skaligen Verbrennungsversuche in der RUT-Anla-
ge, die zur Verifikation von turbulenten Verbrennungsmodellen im Detail aus-
gewertet wurden.

4. Programmverifikation

Die verschiedenen physikali-
schen und numerischen Einzel-
modelle des COM3D-Programms
wurden schrittweise, moglichst
weitgehend entkoppelt von ande-
ren Teilmodellen, an bekannten
numerischen und experimentel-
len Ergebnissen uberpruift.

4.1 Gas- und
Thermodynamik

Die verwendeten thermodynami-
schen Daten und numerischen
Losungsverfahren wurden an-
hand eines detailliert untersuch-
ten Standardproblems getestet.
Es handelt sich dabei um eine
stationare Uberschallstromung
(Mach 3), die in einem 2D-Kanal
auf eine Stufe trifft, wobei kom-
plexe Stromungsmuster und be-
stimmte wohlbekannte Variablen-
werte auftreten (Abb. 10). Die mit
COMS3D berechneten Werte fir
den Staudruck an der Stufe, fir
die Lage und Kriimmung der lin-
ken Stol3front, fir die Lage des
oberen Triplepunkts und der dort
entspringenden Scherschicht, so-
wie das berechnete StoRwellen-
system stromabwaérts, stimmen
gut mit den bekannten Literatur-
werten Uberein.

Abb. 10 zeigt aul3erdem, dass
das hier verwendete numerische
Verfahren (TVD) auch bei relativ
grober Gitterauflosung noch eine
stabile und gut definierte Lésung
fur das Stromungsfeld liefert.

Als Test zur Thermodynamik der
Verbrennung wurde eine vollstan-
dige adiabate Verbrennung bei
konstantem Volumen mit COM3D
berechnet und mit den Ergebnis-
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fiihrende
StoBfront
R N

40x120

Stufe

E Tripelpunkt

100 x 300

Abb. 10: Testproblem zur Verifikation von Fluiddynamik und Nu-
merik des COM3D-Programms: Stationare Anstromung einer
Stufe in einem 2-D-Kanal mit Mach 3, von links nach rechts,
Stickstoff bei 1 bar, 298 K. Gitterdimensionen (von oben nach un-
ten) 20 x 60, 40 x 120, bzw. 100 x 300 Zellen. Die COM3D Ergeb-
nisse fir das berechnete Stromungsfeld stimmen sehr gut mit
der bekannten numerischen Lésung Uberein. Auch bei relativ
grober Gitterauflosung liefert das verwendete TVD-Verfahren

stabile Losungen.

sen des Standardprogramms
STANJAN [10] verglichen. Der
Testfall bezieht sich auf eine H,-
Luft-Mischung mit 15 Vol.% Was-
serstoff. Tab. 3 zeigt eine gute
Ubereinstimmung der berechne-
ten Zustandsdaten. Die um 4 %
geringere  Temperatur  von
COMS3D kann als Teilkompensati-
on flr die in COM3D vernachlas-
sigten Wéarmeverluste angese-
hen werden.

4.2 Turbulenz

Das unter 3.1.1 beschriebene Ex-
periment zur transienten Turbu-

lenzerzeugung in einer versperr-
ten Geometrie wurde mit drei ver-
schiedenen Anséatzen simuliert:

e kein Turbulenzmodell, reine
Euler-Gleichungen ohne mole-
kulare Transporteffekte,

e k-g Turbulenzmodell, und
e RNG k-¢ Turbulenzmodell.

Fur die Rechnungen wurde ein
Gitter aus etwa 390.000 kubi-
schen Rechenzellen mit 1 cm
Kantenlange benutzt.

Druck (Pa) 5,42 x 10°

COM3D STANJAN

5,66 x 10°

Temperatur (K) 1725

1799

Dichte (kg/m?) 1,0144

1,0147

Tab. 3: Vergleich von COM3D- u
JAN-Ergebnissen fir eine

nd STAN-
adiabate,

isochore Verbrennung einer 15 Vol.% H ,

Luft-Mischung.

2,5 -
Experiment
COM3D, ohne Turh. Modell
_ 2,0 —COM3D,RNG k-¢
£ 454
E 1,0-
S
0,5 J
0,0 ——=—+ T T
0,00 0,01 0,02 0,03 0,04
Zeit [s]
Abb. 11: COM3D-Simulation des Stof3rohr-

versuchs zur transienten Turbulenzerzeu-
gung (Abb. 7) ohne Turbulenzmodell und
mit RNG k- € Modell. Mit Standard k- e und
RNG k-e ergibt sich eine gute Ubereinstim-
mung mit den gemessenen Druckdaten.

Abb. 11 zeigt einen Vergleich zwi-
schen derart berechneten und
gemessenen Druckdaten. Ohne
Turbulenzmodell ist keine befrie-
digende Ubereinstimmung zu er-
reichen. Das RNG/k-e-Modell lie-
fert dagegen recht gute Ergebnis-
se. Die Rechnung mit dem Stan-
dard k-e-Modell ergab nur gerin-
ge Unterschiede zum RNG-Mo-
dell und wurde deshalb in Abb. 11
nicht zusatzlich dargestellt. Auch
der Vergleich zwischen berech-
neten und gemessenen Ausbrei-
tungsgeschwindigkeiten zeigte
gute Ubereinstimmung.
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Diese Ergebnisse deuten darauf
hin, dass beide Turbulenzmodelle
fur die Simulation der hier interes-
sierenden schnellen transienten
Gasstromungen in komplexen
Geometrien eingesetzt werden
konnen.

4.3 Turbulente Verbrennung

Das COM3D-Modell fur turbulente
Verbrennung wurde an den oben
beschriebenen Versuchen auf
mittlerer und grofRer Skala tber-
prift (FZK-Rohr und RUT-Anlage).

Wasserstoffkonzentration (Vol.%)

Versperrungs-
grad
20
0,30 6,0
0,45 6,0
0,60 6,0
0,90 -

15 12

6,0 4,9 55
6,0 5,0 55
6,0 - -
8,0 7,0 7,0

Tab. 4: Werte fir C’ g5, aus turbulenten Verbrennungsversuchen
mit H ,-Luft Gemischen im FZK-12-m Rohr.

Position entlang Versuchsrohr [m]

20

— Rechnung
Messung

Druck [5 bar/Strich]

0,02
Zeit [s]

0,03 0,04

Abb. 12: Vergleich zwischen gemessenen und berechneten Driicken fur ei-
nen Versuch mit 15 % H , in Luft im FZK-Rohr, Hindernisse mit 30 % Versper-
rungsgrad. Die Druckdaten sind langs der Ordinate entsprechend der Sen-
sorposition im Rohr (0 — 12 m) angeordnet. Man erkennt so die einlaufende
Flammenfront (links) und die reflektierte Druckwelle (rechts), blau = Mes-

sung, rot = Rechnung, C' g, = 6.

4.3.1 FZK-Rohrversuche

Das erweiterte EBU-Modell fur
die Reaktionsrate (Gl. 14) enthalt
die a priori nicht bekannte Kon-
stante C'gg,. FUr eine Reihe von
Rohrversuchen mit verschiede-
nen Versperrungsgraden und H,-
Konzentrationen wurde deshalb
C’ggu SO bestimmt, dass optimale
Ubereinstimmung zwischen ge-
messenen und berechneten
Dricken und Flammengeschwin-
digkeiten erreicht wurde (Tab. 4).
Es ist bemerkenswert, dass alle
Versuche durch sehr &hnliche
C’ggu-Werte gut reproduziert wer-
den kénnen (C'ggy, =5 - 8). Das
gilt sowohl fir die anféngliche Be-
schleunigungsphase kurz nach
der Ziindung (0 — 0.01 s) als auch
fur Details der spateren Verbren-
nung, wie z.B. Geschwindigkei-
ten und Driicke der einlaufenden,
reflektierten und transversal lau-
fenden Welle [11]. Ein Beispiel fur
die gute Ubereinstimmung zwi-
schen Messung und Rechnung
ist in Abb. 12 fur einen Fall mit
15 Vol.% H, in Luft, 30 % Ver-
sperrungsgrad, und C’gg, = 6 ge-
geben.

Das erweiterte EBU-Modell er-
laubt Simulation von turbulenten
H,-Verbrennungen Uber einen
weiten Bereich von maximalen
Flammengeschwindigkeiten (200
— 1200 m/s), Versperrungsgraden
(30 — 90 %) und H,-Konzentratio-
nen (11 — 20 Vol.%).

Alle Versuche, instabil brennende
Mischungen, wie z.B. 10 % H, mit
30 % BR zu simulieren, schlugen
fehl. Diese energetisch relativ
schwachen Gemische zeigen
nach einer ersten Beschleuni-
gungsphase lokale Léschvorgan-
ge oder sogar globales, vdlliges

234



Erléschen der Verbrennung,
wenn die Turbulenz hinreichend
hohe Werte erreicht hat. Da das
EBU-Modell keine Ldschvorgan-
ge berucksichtigt, kann dieses
langsame, instabile Verbren-
nungsregime nicht mit diesem
Ansatz abgedeckt werden.

Die beschriebenen Rechnungen
fur die Rohrversuche erlauben
den Gultigkeitsbereich des erwei-
terten EBU-Modells im eingangs
vorgestellten Borghi-Diagramm
mit Hilfe von rechnerisch ermittel-
ten turbulenten Reynolds-Zahlen
(Re, = u'L/v) und Damkdhler-Zah-
len (Tl Tenem) @bzuschétzen. Es er-
geben sich die Wertebereiche
10% < Re, < 10° und etwa 10'< Da
< 10%, die in Abb. 13 blau darge-
stellt sind. Dieser Parameterbe-
reich deckt einen nennenswerten
Teil der fur verbrennungstechni-
sche Anwendungen interessieren-
den turbulenten Verbrennungsre-
gimes ab. In Abb. 13 ist dieser Be-
reich rot dargestellt.Die vom er-
weiterten EBU-Modell nicht erfass-
ten Bereiche mit Da < 10* sollen
mit dem oben beschriebenen
PDF-Ansatz modelliert werden,
der derzeit entwickelt wird.

4.3.2 RUT-Anlage

Das erweiterte EBU-Modell mit
den C'gg, Werten aus Tab. 3 wur-
de auf die GrolRversuche in der
RUT-Anlage angewendet, um die
geometrische  Skalierfahigkeit
des Modells zu testen.

Die Versuchsgeometrie wurde
mit relativ hohem Detaillierungs-
grad abgebildet, unter Verwen-
dung von kubischen Rechenzel-
len mit 12,5 cm Kantenlange (ins-
gesamt = 1.100.000 Rechenzel-
len). Fir die numerische Simulati-

5
10 = —
10
10°

—
(7]

1

10' -

10°

10-1 T T |. T T T T
10" 100 w0 w0 1w 1wt 100 10° 10

/g

Abb. 13: Aus Verifikationsrechnungen mit COM3D abgeleiteter Gliltigkeits-
bereich des erweiterten EBU-Reaktionsmodells (blau) und der Bereich von
generellem Interesse fur die Simulation von industriellen Vormischflammen
(rot). Der Verifikations- und Anwendungsbereich fur Verbrennungen im Re-
aktor-Containment ist gestrichelt dargestellt.
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Abb. 14: COM3D-Simulation fur Grof3versuch RUT-STH6 mit stéchiometri-
schem H ,-Luft + 45 % Dampf-Gemisch, p ,=1 bar, T, = 100 °C. Die Rechnung
reproduziert die gemessene Flammenbeschleunigung und die entstehenden
Dricke hinreichend genau. Das COM3D-Modell enthielt keine freien Modell-
parameter mehr.
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on wurden anstelle der leicht orts-
abhangigen Versuchsdaten fir
Temperatur, Wasserstoff- und
Dampfkonzentration ortsunab-
hangige Mittelwerte eingesetzt.

Abb. 14 zeigt als Beispiel den
Vergleich von Rechenergebnis-
sen und Messdaten fir Versuch
STH6 (45 % Dampf in stdchiome-
trischer H,-Luft Mischung). Die
Ubereinstimmung ist sehr befrie-
digend, wenn man bericksichtigt,
dass die Rechnung keine freien
Parameter enthielt, die man héatte
anpassen kdnnen (C'gg, entspre-
chend Tab. 4). Sowohl die an-

fangs langsame Deflagration
Uber die ersten 20 bis 30 m, als
auch die anschlielende Flam-
menbeschleunigung und die da-
mit verbundene Druckentwick-
lung werden gut wiedergegeben.
(Fur einige Positionen langs der
Teststrecke liegen nur berechne-
te Daten vor.)

Durch die erfolgreichen RUT-Si-
mulationen konnte der Gultigkeit-
bereich des erweiterten EBU-Mo-
dell gegentber den Rohrversu-
chen um etwa eine GréRRenord-
nung erweitert werden (gestrichelt
dargestellte Linien in Abb. 13).

verbranntes Gas Flamme Wirbel

unverbranntes Gas,
15% H, in Luft
Wechselwirkung - unverbranntes Gas,
verbranntes Gas F1amme / Wirbel 15% H, in Luf

ungestirte Flamme

Abb. 15: COM3D Rechnung zur Wechselwirkung einer quasi-laminaren Flam-
menfront (von links) mit einem Einzelwirbel (von rechts). Dargestellt sind Gra-
dienten der berechneten Gasdichten (numerisches Schlierenbild). a) Voraus-
laufende Druckwelle hat Flammenzone ohne wesentliche Effekte durchquert,
nur Beugung an Flamme (Grenzflache heil3/kalt). b) Starke Verbreiterung der
Flammenzone im oberen Teil wo der Wirbel die Flamme durchquert. Die
COM3D-Ergebnisse decken sich weitgehend mit den experimentellen Daten.

5. Programm-
anwendungen

Das breite Spektrum maglicher
Anwendungen des COM3D-Pro-
gramms wird im folgenden an
drei Beispielen gezeigt. Sie be-
treffen eine Grundlagenuntersu-
chung, einen H,-Mischungspro-
zess auf kleiner Skala und eine
turbulente H,-Verbrennung auf
grol3er Reaktorskala im Contain-
ment eines Druckwasserreaktors.

5.1 Wechselwirkung
zwischen Flamme und
Turbulenz

Die grundlegende Frage bei der
Simulation von turbulenten Ver-
brennungen betrifft die Wechsel-
wirkungs-Mechanismen Zwi-
schen dem Turbulenzfeld und der
chemischen Reaktion in der
Flammenzone. Dazu wurden in
Zusammenarbeit mit dem Kur-
chatov Institut Moskau Experi-
mente mit einem Einzelwirbel ge-
macht [12] und mit COM3D simu-
liert (Abb. 15).

Abb. 15 zeigt ein numerisches
Schlierenbild, d.h. den Gradienten
der berechneten Dichte zu zwei
verschiedenen Zeitpunkten. In
dem Versuch brennt eine quasi-la-
minare, leicht gewellte H,-Luft-
Flamme von links nach rechts. Im
rechten Kanal der Versuchsanord-
nung wird mit Hilfe einer Berst-
membrane und einer Kreisblende,
ein Einzelwirbel erzeugt, der sich
auf die Flammenfront zubewegt.
In Abb. 15a hat die dem Wirbel
vorauslaufende Druckwelle die
Flammenzone ohne wesentliche
Effekte durchquert. Der Wirbel be-
findet sich zu dieser Zeit am Uber-
gang vom rechten Kanal in die
groRe Versuchskammer. In Abb.

236



15b hat der Wirbel die Flammen-
zone erreicht und eine drastische
Verbreiterung der Flammenstruk-
tur im oberen Teil bewirkt. Die im
Experimente eingesetzten Photo-
dioden zeigten Lodschvorgange
an, deren Umfang und Dauer vor
allem von der H,-Konzentration
der H,-Luftmischung abhing.
Auf3er diesen Loschphdnomenen
hat die Rechnung die wesentli-
chen experimentellen Ergebnisse
reproduziert.

Da diese Turbulenz-Chemie-
Wechselwirkungen von zentraler
Bedeutung fir viele wichtige
Aspekte von Verbrennungsablau-
fen sind (Zindung, Beschleuni-
gung, Léschung), sind weiterge-
hende experimentelle Untersu-
chungen mit verbesserter 2-D-
Laserdiagnostik geplant. Nur
ortsaufgeldste transiente Daten
erlauben eine Weiterentwicklung
der theoretischen Modelle.

5.2 Flillprozess bei einem
H,-Gasmotor

In einer zukinftigen Wasserstoff-
wirtschaft werden Wasserstoff-
verbrennungsmotoren aller Vor-
aussicht nach eine wichtige Rolle
im Transportsektor spielen, weil
sie einfacher, billiger und weitaus
leichter (pro kW) sind als Brenn-
stoffzellenantriebe. Ein Nachteil
von Wasserstoff-Luft-Gemischen
besteht allerdings darin, dass sie
zur Frihzindung neigen. Dies
kbnnte man mit einer spaten
Hochdruckinjektion von reinem
H, nahe am oberen Totpunkt des
Kolbens umgehen, wenn in der
kurzen zur Verfiigung stehenden
Zeit bis zur Zindung (einige ms)
eine hinreichend homogene H,-
Luft-Mischung erreicht werden
konnte.

Abb. 16 zeigt Ergebnisse einer
Testrechnung mit COM3D zum
Fullprozess in einem halbkugel-
férmigen Zylinderkopf. Aus einem
Hochdruckreservoir stromt von

rechts reiner Wasserstoff in den
Zylinder. Das Druckverhaltnis
zwischen beiden Volumina war
10:1. Die berechnete H,-Vertei-
lung und die Strémungsverhalt-
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Abb. 16: COM3D-Analyse zum Fillprozess bei einem Wasserstoffgasmotor,
Simulationsergebnisse 0,5 ms nach BeginnderH  ,-Injektion von einem Hoch-
druckreservoir in den halbkugelférmigen Zylinderraum. a) Isoflache im
Raum fir 10 Vol.% H ,-Konzentration. b) Isoflache im Raum fur 70 Vol.% H  ,,
kombiniert mit der ortlich variierenden H  ,-Konzentration in der zentralen ver-
tikalen Schnittebene. Der Fullprozess ist sehr komplex und kann durch Geo-
metrievariationen optimiert werden. c) Darstellung des Stromungsfeldes in

Form von Stromlinien, d.h. gedachten Verbindungen der lokalen Geschwin-
digkeitsvektoren. Farben entsprechen den lokalen Geschwindigkeitswerten

(rot = 1400 m/s), links Stromlinien im Zylinderkopf, rechts Stromlinien im H 2’
Hochdruckreservoir.
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nisse sind in Abb. 16 etwa 0,5 ms
nach Beginn der Injektion darge-
stellt. Die hohe Schallgeschwin-
digkeit von Wasserstoff erlaubt
hohe Einstromraten, allerdings
wird der Mischungsprozess sehr
stark von den geometrischen
Randbedingungen beeinfluf3t.
Die hier untersuchte asymmetri-
sche Anordnung fuhrt zu ungin-
stigen lokalen H,-Anreicherungen
in dem Raumbereich gegenulber

der Eintritts6ffnung. Durch geeig-
nete Wahl von Lage und Form
der Einstromoffnung, sowie Kol-
ben- und Zylindergeometrie kann
der Vermischungsprozess ge-
steuert und verbessert werden.
Es ist geplant, solche Vermi-
schungsvorgdnge durch Frei-
strahlen in einem Gasmotorvolu-
men auch experimentell zu unter-
suchen und mit Hilfe von COM3D
Analysen zu optimieren.
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Abb. 17: COM3D-Simulation einer turbulenten Verbrennung in einem Reak-
torcontainment, 3D-Darstellung verschiedener Felder, 0.5 s nach Ziindung
der H,-Dampf-Luft Atmosphare, ,Glasmodell* der Containmentgeometrie mit
durchsichtigen Wanden, ca. 2.2 Millionen Rechenzellen. a) Isoflache fir 5
Vol.% H, im Raum, Ausbrand in Gebaudemitte. b) Isoflache fur 1100 °C, mo-
mentane Flammenposition in Raumen und Dom. c) Isoflache fur 10 m/s Ver-
tikalstromung, Expansion verbrannter Gase in untere Bereiche des Contain-
ments. d) Beispiel fur Stromlinien im Geb&aude, blau = ca. 10 m/s, rot = ca. 40

m/s Gasgeschwindigkeit ( = 150 km/h).

5.3 H,-Verbrennung in
einem Reaktor-
sicherheitsbehélter

Nach den Reaktorunfallen in
Harrisburg (TMI-2) und Tscher-
nobyl wurden sowohl vom deut-
schen Gesetzgeber als auch von
deutschen und franzdsischen
Genehmigungsgremien erhohte
Sicherheitsanforderungen  fir
zukunftige Reaktoren gestellt.
Die wesentliche neue Auflage
besteht darin, daf3 selbst im Falle
von Kernschmelzunféllen die ra-
diologischen Konsequenzen
praktisch auf die Anlage selbst
beschrankt bleiben mussen. Die-
ses erweiterte Sicherheitskon-
zept erfordert einen mechanisti-
schen Nachweis der Contain-
mentintegritdt gegenuber allen
physikalisch méglichen Wasser-
stoff-Verbrennungslasten.  Zu
diesem Zweck wurden dreidi-
mensionale Simulationsrechnun-
gen fir einen zukinftigen Reak-
torentwurf durchgefuihrt. Das Re-
chengitter umfal3te ca. 2.1 Millio-
nen kartesische Rechenzellen
von je 41x41x41 cm?® Volumen.
Im folgenden werden beispielhaft
Ergebnisse einer Rechnung er-
lautert, die im Rahmen von De-
signstudien zusammen mit Sie-
mens-KWU durchgefihrt wur-
den.

Die Anfangsverteilung von Was-
serstoff und Dampf im Reaktor-
sicherheitsbehalter wurde aus
Verteilungsrechnungen mit
dem 3D-Fluiddynamikprogramm
GASFLOW [13] ubernommen.
Die Zundung der turbulenten H,-
Luft-Dampf-Verbrennung erfolg-
te in dem Pumpenraum, in dem
die hochsten H,-Konzentratio-
nen vorlagen, etwa auf halber
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Hohe im Containment. Die
Rechnung mit der Parallelversi-
on von COM3D benétigte ca.
30 h auf einer SP-2 unter Ein-
satz von 60 Prozessoren. Die
folgenden Abbildungen sollen
nur einen generellen Eindruck
von den komplexen Ablaufen
und typischen Resultaten vermit-
teln. Die Geometrie des Sicher-
heitsbehélters ist in Form eines
Glasmodells dargestellt, um Ein-
blicke in innere Raumbereiche
Zu gestatten.

Abb. 17a bis d beziehen sich auf
einen festen Zeitpunkt, 0.5 s
nach Zundung der turbulenten
Deflagration. Abb. 17a zeigt die
Isoflache im Raum fur 5 Vol.%
Wasserstoff. Zu dieser Zeit ist
der grofRe zentrale Bereich im
Containment bereits ausge-
brannt. In Abb. 17b zeigt die Iso-
flache fur 1100°C die momenta-
ne Position der Flamme, die sich
in den Dom des Containments
und in einzelne Raume erstreckt.
Die nach oben expandierende
Flamme verdrangt Gas in die un-
teren Raumbereiche. In Abb. 17¢
ist die Flache gezeigt, auf der
das Gas mit 10 m/s nach unten
stromt. Es flie3t insbesondere
Uber einen Ringspalt zwischen
der aulReren Zylinderwand und
einem Boden, der etwa auf hal-
ber Containmenthéhe liegt. In
Abb. 17d sind die komplexen
Stromungsverhaltnisse mit Hilfe
von Stromlinien dargestellt. Lage
und GréRRe von Einbauten, Wén-
den und offenen Stromungsquer-
schnitten haben einen grof3en
Einflul auf die Gasumverteilung
wahrend des Brandes, was wie-
derum auf den Verbrennungsab-
lauf zurtickwirkt.
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Abb. 18: Containmentwandbereich der wahrend der simulierten
turbulenten H ,-Luft-Dampf Verbrennung mit maximal 3 bar bela-
stet wurde. Hohere Dricke traten nur auf inneren Wanden auf.
Aus den berechneten dynamischen Drucklasten kann der Struk-
turresponse untersucht und die Integritat von Containmentwan-

den ermittelt werden.

Die letztlich interessierende Infor-
mation sind die entstehenden
Drucklasten auf die Wande des
Sicherheitsbehélters. Abb. 18
zeigt diejenigen &ufReren Wand-
bereiche in denen irgendwann
wahrend des Verbrennungsvor-
gangs eine maximale Drucklast
von 3 bar entstand. Fur ca. 200
Punkte auf der gesamten aul3e-
ren Containmentflache wurde in
der COM3D-Rechnung auch
die vollstandige zeitabhangige
Drucklast gespeichert. Dadurch
sind die notwendigen Daten fur
eine Analyse des Strukturverhal-
tens der Containmentwand vor-
handen (belastete Flache, zeitli-
cher Druckverlauf). Die Auswir-

kungen von dynamischen Druck-
lasten auf die Auslenkung und In-
tegritat von Strukturen sind kom-
plex. Sie héangen i.A. von dem
zeitlichen Verlauf der Drucklast
und insbesondere vom Verhaltnis
der Lastdauer zur Response-Zeit
der Struktur ab [14].

6. Zusammenfassung
und Ausblick

Am Institut fir Kern- und Energie-
technik des FZK wurde ein Re-
chenprogramm zur dreidimensio-
nalen numerischen Simulation
turbulenter Verbrennungen von
vorgemischten Gasen in komple-
xen Geometrien entwickelt. Die
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verwendeten Modelle fir Gasdy-
namik, Turbulenz und chemische
Reaktion wurden beschrieben.

Fur die Verifikation der physikali-
schen und numerischen Modelle
waren geeignete experimentelle
Daten erforderlich. Dementspre-
chende Versuche mit wasser-
stoffhaltigen Testgasen wurden
auf mittlerer (12 m) und auf
grofBer Skala (60 m) durchge-
fuhrt. Diese neuen Experimente
decken einen weiten Bereich von
Gemisch- und Turbulenzzustan-
den ab.

Die physikalischen und numeri-
schen Modelle des COM3D-Co-
des wurden an speziell ausge-
richteten numerischen Testpro-
blemen und den beschriebenen
Experimenten Uberprift. Ziel war
eine systematische und mdg-
lichst entkoppelte Verifikation der
einzelnen Teilmodelle fur Gasdy-
namik, Thermodynamik, Turbu-
lenz und turbulente Reaktionsra-
te. Der Glltigkeitsbereich des er-
weiterten EBU-Reaktionsmodells
innerhalb des Borghi-Diagramms
und die damit beschreibbaren tur-
bulenten Verbrennungsregimes
wurden bestimmt. Innerhalb die-
ser Grenzen stellt der COM3D-
Code verifizierte Modelle zur Ver-
fugung, die auch im Hinblick auf
numerischen Aufwand und Ge-
nauigkeit untereinander ausge-
wogen sind.

Die breiten Anwendungsmaoglich-
keiten des Programms wurden an
drei Beispielen demonstriert: ei-
ner Grundlagenuntersuchung,
zur Wechselwirkung von Flamme
und Turbulenz einer kleinskaligen
Motorsimulation und einer grol3-
skaligen Reaktorcontainment-
analyse.

Die  Weiterentwicklung des
COM3D-Programms hat zwei
Zielrichtungen

e Ausdehnung der Reaktions-
modellierung auf bisher nicht
abgedeckte Bereiche der
vorgemischten Verbrennung
(Da <10). Dazu sind derzeit
neue multidimensionale -
PDF-Ansatze in der Entwick-
lung. Solche PDF-Methoden
wirden es auch erlauben die
Verbrennung von nicht oder
nur teilweise vorgemischten
Systemen mit Konzentrations-
gradienten, die ebenfalls von
groRer praktischer Bedeutung
sind, numerisch zu simulieren.

e Verbesserung der bisher ein-
gesetzten isotropen 2-Glei-
chungsmodelle fir die Turbu-
lenz unter Ausnutzung der zu
erwartenden Zunahme der
Rechnerleistung. Fir die hier
untersuchten stark insta-
tiondren und anisotropen 3D-
Stréomungen sind Turbulenz-
modelle vom LES-Typ (Large

Eddy Simulation) grundsatzlich
geeigneter. Hierbei werden die
grof3en, nicht-isotropen Wirbel
direkt numerisch simuliert und
die Wirbel unterhalb einer be-
stimmten Grol3e Uber ein “Sub-
grid’-Modell beschrieben. Je
nach Problemgré3e und ver-
fugbarer Rechnerleistung kann
die Lage des Filters angepaldt
werden.

Die Verifikation solcher weiter-
fuhrenden Turbulenz- und Reakti-
onsmodelle erfordert neue hoch-
auflosende Experimente mit La-
serdiagnostik, die lokale und
mehrdimensionale Datenfelder
fur Geschwindigkeiten, PDF’s,
Turbulenzintensitaten, Flammen-
frontposition und Brennraten lie-
fern. Der Aufbau von entspre-
chenden Experimenten mit La-
serdiagnostik zur Verteilung und
Verbrennung reaktiver Gemische
ist derzeit in Vorbereitung.
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Anhang: Definitionen

a) Abbildung 2

p = Gesamtdichte

u; = Geschwindigkeitskomp.

0; = Schwerkraftkompon.

p, = Druckgradient

M; = Viskositatstensor

e = Gesamtenergie

p = Druck

M, = turbulente Viskositat

C,, = Konstante fur Enthalpietransport
€ = Dissipationsrate

f, = Massenbruch Spezie a

E}, = mittlere Reaktionsrate Spezie a
C; = Modellkonstante fiir Transportvariable i
M, = Molekulargewicht von Spezie a
h, = Enthalpie von Spezie a

Ah? = Bildungsenthalpie Spezie a

R = Universelle Gaskonstante

T = Temperatur

k =turbulente kinetische Energie
&), = Reaktionsrate fiir Spezie a
F = Wabhrscheinlichkeitsdichtefunktion

b) Definitionen im Text

u‘ = turbulente Schwankungsgeschwindigkeit der
Makrowirbel

L, =turbulentes Langenmaf

Re, = turbulente Reynolds-Zahl

S, = laminare Flammengeschwindigkeit
9, =laminare Flammendicke

v = kinematische Viskositat

I, =Langenmal der kleinsten
(Kolmogov-)Wirbel

uy, = Schwankungsgeschwindigkeit der
Kolmogov -Wirbel

Ka = turbulente Karlovitz-Zahl
Da = turbulente Damkohler-Zahl
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Numerische Simulation von Gasdetonationen in
komplexen 3D-Geometrien

R. Redlinger, IKET

Einleitung

Eines der Hauptrisiken, das mit
der Verwendung von Wasserstoff
als alternativer Energiequelle
oder als Rohstoff in der chemi-
schen Industrie verbunden ist,
liegt in der leichten Entzindbar-
keit von Wasserstoff in Luft und
der damit gegebenen Mdglichkeit
einer Verbrennung oder sogar
Explosion. Erinnert sei in diesem
Zusammenhang an so spekta-
kulare Ereignisse wie den Ab-
sturz des Hindenburg-Zeppelins
in Lakehurst 1937 oder das Un-
glick des Challenger Space
Shuttles im Jahr 1986.

Bei schweren Unfallen in Kern-
kraftwerken hatte eine Wasser-
stoff-Luft-Verbrennung mit Uber-
gang in eine Detonation und dar-
aus folgender Zerstérung des Re-
aktorgebaudes sehr weitreichen-
de Schadenswirkungen in der
Umgebung. Obwohl die Wahr-
scheinlichkeit derartiger Ereignis-
se wegen der mehrfach vorhan-
denen Sicherheitssysteme sehr
gering ist, wird doch dartber
nachgedacht, wie auch solche et-
waige Schaden vermindert wer-
den koénnten. Ausgedehnte Studi-
en haben gezeigt, dal3 es durch-
aus moglich ist, ein Reaktorge-
baude zu bauen, das derartigen
Belastungen standhélt. Die Schéa-
den waren damit auf die Reaktor-
anlage selbst beschrankt [1].

Fur die Auslegung eines derarti-
gen Reaktorgebaudes muss man
insbesondere die maximal auftre-
tenden Drucklasten als Folge von
Wasserstoff-Luft-Verbrennungen
kennen. Detonationen liefern fir
diese Lasten eine obere Schran-
ke, und der am IKET (friher INR)
fur diesbezlgliche Modellrech-

nungen verwendete Rechencode
DET3D soll im folgenden vorge-
stellt werden.

Beschreibung des
Rechencodes

Da Detonationen sehr schnelle
Vorgange sind — die Ubliche Ge-
schwindigkeit der Detonations-
welle bei Wasserstoff-Luft-Deto-
nationen bewegt sich im Bereich
von 1500 m/s —ist es bei der phy-
sikalischen Modellbildung nicht
notig, Effekte wie molekulare Dif-
fusion, Turbulenz, Strahlung oder
Warmeleitung in Betracht zu zie-
hen. Es genigt, die Eulerglei-
chungen der Gasdynamik fur ei-
ne Mischung von N idealen, che-
misch reagierenden Gasen zu 16-
sen. Bezeichnet p* die Dichte der
k-ten Komponente und p = Z,p*
die Gesamtdichte, p den Gesamt-
druck, u = (uy, U, u,;) die Ge-
schwindigkeit in 3 Raumdimen-
sionen und e = 1/2 (” + ¢ die tota-
le spezifische Energie mit € als
spezifischer innerer Energie, so
lauten diese Gleichungen in car-
tesischen Koordinaten x; wie folgt
(k=1, 2,...,N; untere Indizes t
bzw.x; bedeuten Ableitung nach
der Zeit bzw. nach der rdumlichen
Koordinate x; tber jwird jeweils
von 1 bis 3 summiert)

=S
Massenerhaltung

P+ (P*u)y

(pu) + (puth),+ py =0
Impulserhaltung (i =1, 2, 3)

(pe). + [(petp)uly =0
Energieerhaltung

Der Quellterm S* in der Glei-
chung der Massenerhaltung mo-
delliert dabei Anderungen der
Gaskomponentendichten, die

von den chemischen Reaktionen
herrihren. Im Code DET3D stel-
len die Terme S* die Summen von
elementaren chemischen Reak-
tionen dar, deren Reaktionsge-
schwindigkeit durch ein Arrheni-
us-Gesetz beschrieben wird. So-
wohl die Anzahl N der Gaskom-
ponenten als auch die Form und
Anzahl der elementaren Reaktio-
nen (inklusive der Arrhenius-Kon-
stanten) kann vom Benutzer des
Codes frei gewahlt werden. Die
thermodynamischen Eigenschaf-
ten der einzelnen Gase, d.h. die
spezifischen inneren Energien
und die spezifischen Warmen,
werden als Polynome der Tempe-
ratur angegeben, die durch Inter-
polation der JANAF-Mel3daten [2]
erhalten wurden.

Als numerischen Ldser benitzt
DET3D ein modernes Verfahren,
das StofRRvorgange automatisch
modelliert (,shock capturing"),
siehe etwa [3].Das implementierte
Verfahren ist explizit und benitzt
finite Differenzen. Der Benutzer
hat die Wahl zwischen Lésern 1.
und 2. Ordnung, doch hat es sich
gezeigt, daf3 fur Detonationsrech-
nungen die Variante 1. Ordnung
ausreichend gute Ergebnisse lie-
fert und deshalb aus Rechenzeit-
grinden vorzuziehen ist.

Validierung des Codes
durch Vergleich mit

bekannten analytischen
Ldsungen

Eines der konzeptionell einfach-
sten, aber flr viele Zwecke aus-
reichenden Modelle zur Beschrei-
bung einer Detonationswelle be-
ruht auf der Annahme, daf die
Detonationsfront aus einer sehr
dinnen Diskontinuitat besteht, in
der die exotherme chemische
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Reaktion vollstandig ablauft und
Uber die hinweg die bekannten
Erhaltungssatze fir StoRe mit
Energiezufuhr gelten. Bei der De-
tonationswelle kann man dann im
wesentlichen 4 Zonen unter-
scheiden, wie in Abb. 1 darge-
stellt [4].

Diese Abbildung zeigt zum Ver-
gleich auch noch das entspre-
chende, mit DET3D berechnete
Druckprofil. Man sieht, daf? beide
Profile recht gut miteinander
Ubereinstimmen.

Es sei an dieser Stelle bemerkt,
daf fur Sicherheitsanalysen ins-
besondere der sogenannte
Druckimpuls, d.h. das Integral
des Uberdruckes uber die Zeit,
von Belang ist [5, 6].Eine genaue-
re numerische Auflésung der sehr
dinnen Detonationsfront ist meist
nicht notwendig, da das Integral
Uber die Detonationsfront norma-

lerweise sehr klein wird. Es
genlgt, wenn der Zustand des
Gases direkt hinter der Front
(Chapman-Jouguet-Punkt, siehe
Abb. 1) vom Code hinreichend
genau reproduziert wird.

Validierung des Codes

durch Vergleich
mit Experimenten

Es wurden drei Serien von Expe-
rimenten mit Wasserstoff-Luft-
Detonationen durchgefuhrt. Ziel
war es dabei, Messdaten fir ei-
nen hinreichend grof3en Bereich
von Geometrien zu erhalten.

Ballon-Experimente

In einer ersten, am Fraunhofer-
Institut in Berghausen durchge-
fuhrten Testreihe [7] wurde ein
halbkugelférmiger, mit verschie-
denen Wasserstoff-Luft-Gemi-
schen geflllter Ballon mit einem

Druck

....... Rechnung
—— analytisch

Chapman-Jouguet-
Punkt

T
----
o

Zone 4 —i—

iy Zone 1

Zone 1

Abb. 1: Druckprofil einer nach rechts laufenden Detonationswelle.

Zone 1: Unverbranntes Gasgemisch vor der Welle,

Zone 2: StofR3 mit exothermer chemischer Reaktion (Detonationsfront),
Zone 3: Expansionswelle hinter der Front, in der das Gas zur Ruhe kommt,
Zone 4: Ruhendes, verbranntes Gasgemisch hinter der Welle.

Volumen von ca. 50 m® zentral
gezundet. Abb. 2 zeigt die typi-
sche Ausbreitung der Detonati-
onswelle fur einen Versuch mit
29% Wasserstoff und 71% Lulft.

In Abb. 3 sind die gemessenen
und berechneten Druckverlaufe
an einem Messpunkt innerhalb
(Abb. 3a) und auRerhalb (Abb.
3b) des Ballons geplottet.

Man beachte, dal3 die zweite
Druckspitze in Abb. 3a von der
Reflektion der Welle an der Me-
diengrenze herrihrt (Ballonhiille,
aulB3erhalb befindet sich Luft).

Abb. 2: Wasserstoff-Luft-Deto-
nation in einem halbkugel-
féormigen Ballon von ca. 6 m
Durchmesser mit zentraler
Zundung Zeitschrittweite 0.4
ms, Geschwindigkeit der Deto-
nationsfront im Balloninnern
ist ca. 1960 m/s.
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FZK-Rohr

Experimente mit verschiedenen
Gasgemischen und Geometrien
(internen Hindernissen) wurden
in einem Rohr von 12 m Lange
und 35 cm Innendurchmesser
durchgefihrt, siehe Abb. 4.

Ein typischer Versuchsaufbau mit
einem 3-dimensionalen Hindernis
(schrag abgeschnittener Zylin-
der) am rechten Rohrende wird in
Abb. 5 gezeigt. Die Zindung er-
folgt am linken Ende des Rohres.

Die zugehorigen gemessenen
und berechneten Druckdaten fir
einen Punkt 4.25 m vom linken

Ende sind in Abb. 6 geplottet.
Man sieht, da3 die eigentliche
Detonationswelle (erste Druck-
spitze + Expansion) sowie die er-
sten Reflektionen dieser Welle an
den Rohrenden von der Rech-
nung sehr gut wiedergegeben
werden. Mit zunehmender Dauer
wird die Starke und Geschwindig-
keit der reflektierten StoR3wellen
vom Code aber etwas Uber-
schatzt. Vermutlich liegt das dar-
an, dal in der Rechnung keine
Warmeverluste  beriicksichtigt
werden.

Die zwei Rechnungen in Abb. 6
unterscheiden sich durch die ver-
wendete Reaktionskinetik: die er-

Druck [MPa]

— Rechnung
---- Experiment

6
Zeit [ms]

0.3 |

0.251 ! — Rechnung
_ ; ---- Experiment
S 0.2 ;
= :
2 0157 :

0.1

005 T T T T

0 5 10 15 20 25

Zeit [ms]

Abb. 3: a) Druckverlauf innerhalb des Ballons, Entfernung zum
Zundpunkt 0.75 m; b) Druckverlauf auBerhalb des Ballons, Ent-

fernung zum Ziindpunkt 6.25 m.

ste Rechnung verwendet 4 Gas-
komponenten (H,, O,, N, und
Wasserdampf) mit der simplen
Kinetik 2H, + O, - 2H,0, die
zweite dagegen 7 Komponenten
(zusatzlich H, O und OH) und die

komplexe Kinetik H, - 2H,
H + O, - OH + O,
O + H, - OH + H,
OH + H, - H,O + H,
H+ OH+ M - H,O + M,

mit M als Katalysator (z.B. H,0).

Wie zu erwarten liefert die zweite
Rechnung die etwas besseren
Ergebnisse, doch auch die Uber-
einstimmung der ersten Rech-
nung mit den Messdaten ist

durchaus zufriedenstellend. An-

Abb. 4: Das FZK-Rohr zur Untersuchung
der Ausbreitung von Detonationswellen.

Abb. 5: Eingebautes Target im FZK-Rohr.




gesichts einer erheblich angestie-

—— Experiment
—— Rechnung: 4 Komponenten
—— Rechnung: 7 Komponenten

Druck [MPa]

—
1

0,5 1

genen Rechenzeit im zweiten Fall
wird man sich deshalb bei Rech-
nungen fur Reaktor-Contain-
ments auf die einfachere Kinetik
beschranken kdnnen.

RUT-Anlage

Sehr viele Experimente in
groRem Mal3stab (maximales Vo-
lumen ca. 300 m®) und unter kom-
plexen geometrischen Verhaltnis-

Zeit [ms]

sen wurden in der RUT-Anlage
30 nahe Moskau durchgefuhrt. Abb.
7 zeigt eine Skizze dieser Anlage.

Abb. 6: Druckverlaufe im FZK-Rohr 4.25 m vom Zindort. Der

Chapman-Jouguet-Druck ist 1.59 MPa.

Wie bei den beiden ersten Test-
reihen ergeben sich gute Uber-
einstimmungen zwischen Mes-

0.5
reﬂektierle;\
Druck

sungen und Rechnungen. Man
beachte hierzu die Abb. 8a und b,
in denen zwei typische Druckver-
laufe fur einen Versuch mit 25 %
Wasserstoff und 75 % Luft geplot-
tet sind; Abb. 8a zeigt den Druck-
verlauf an einer normal reflektie-
renden und Abb. 8b den an einer
Seitenwand der RUT-Anlage. Die
genauen Messpositionen und der
Zundort kbnnen Abb. 7 entnom-

men werden.
Abb. 7: Skizze der RUT-Anlage, Dimensionen in m.
50 50
—— Rechnung —— Rechnung
04 ) Experiment 0 Experiment
|
E % g 30
g - g w{
S 101 ém—f\ :Ma, ,
0 0 -
20 30 40 50 5 2% 3 45 5% 6
Zeit [ms] Zeit [ms]

Abb. 8: a) Druckverlauf an einer reflektierenden Wand der RUT-Anlage

Seitenwand der RUT-Anlage.

; b) Druckverlauf an einer
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Fall Druck Temperatur H , Wasserdampf H,
Dom sonst Dom sonst Dom sonst (Gesamtmasse)
A 3 bar 100°C | 40°C 20% 5% 40% 50% 1220 kg
B 3 bar 120°C | 40°C 20% 5% 53.3% 2.4% 1194 kg
5 vertikal von 13%
@ 1.23 bar 47 °C ST T A e 0% 690 kg

Tab. 1: Typische Anfangszustande der Containment-Atmosphére bestehend aus Wasserstoff, Luft

und Wasserdampf

Lokale Detonations-

rechnungen fir ein
Reaktorcontainment

Der Code DET3D wurde dazu

benutzt, Druckverteilungen zu
berechnen, die bei einer postu-
lierten Wasserstoff-Luft-Detonati-
on das Reaktor-Containment be-
lasten kdnnen [5]. Dazu wurde
ein 3-dimensionales Computer-
Modell eines solchen Contain-
ments erstellt, bestehend aus ei-
nem regularen cartesischen Git-
ter mit ca. 1 Million Zellen von 40
cm Seitenlange und mit einem
Gesamtvolumen von ca. 56000
m?®. Alle Rechnungen wurden auf
IBM RISC/6000 Workstations
durchgefuhrt.

In Tab. 1 sind mit den Fallen A, B
und C einige typische Anfangsbe-
dingungen aufgelistet. Abb. 9
zeigt den Verlauf einer Detonati-
on fur Fall A: Die Zindung erfolgt

links oben an der unteren Dom-
grenze (siehe Abb. 10): oberhalb
dieser Grenze befindet sich das
detonierbare, wasserstoffreiche
Gasgemisch, unterhalb das ma-
gere Gemisch.

Die Bildfolge zeigt deutlich die
schnelle, kugelférmige Ausbrei-
tung der Detonationswelle im
Dom (10 bis 30 ms) und die
langsamere, sto3induzierte Ver-
brennungswelle nach unten in
das Ubrige Containment. Nach
ca. 30 ms hat die Detonations-
welle den gesamten Dom durch-
laufen, und das heil3e, verbrannte
Gas mischt sich nun durch Kon-
vektion mit dem Ubrigen mageren
Gemisch und fuhrt auch hier zu
Verbrennungsvorgangen. Die
Schnappschusse fur 40, 60 und
120 ms geben einen Eindruck
von der komplexen Struktur der
reflektierten und miteinander

wechselwirkenden Stof3- und
Verbrennungswellen.

Es besteht bei DET3D die Mdg-
lichkeit, vor Beginn der Rechnung
eine beliebige Anzahl von ,Druck-
aufnehmern“ zu spezifizieren,
d.h. von Punkten, in denen rele-
vante Daten wie Druck, Tempera-
tur oder Gaszusammensetzung
als Funktion der Zeit aufgezeich-
net werden. Besonders interes-
sant fur die Belastung eines Con-
tainments sind die Driicke an der
Containment-Wand.

In Abb. 10 sind einige dieser
Drucke fur die Falle A, B und C
geplottet.

Neben den Fallen A-C wurden
noch sehr viele weitere Falle un-
tersucht, die sich hinsichtlich An-
fangszustand des Gases und
Ziundort unterscheiden und damit
ein breites Spektrum von maogli-
chen Unfallszenarien abdecken.

20 ms

10 ms

30 ms

40 ms

Ill'ir_lI

Abb. 9: Numerische Simulation einer Detonation in einem Containment. Anfangsbedingung geman Fall A;

Zundung links oben an der unteren Domgrenze.
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Abb. 10: Druckverlaufe am unteren Rand des Doms

Die zu Anfang im Containment
enthaltene Menge an Wasser-
stoff variierte dabei zwischen ca.
700 und 1850 kg. Die berechne-
ten Drucke stellen eine konser-
vative Obergrenze dar, die spater
durch feinere physikalische Mo-
delle und Berucksichtigung akti-
ver Gegenmalfd nahmen wie etwa
Zunder oder Rekombinatoren re-
duziert werden kann. Eine wichti-
ge Folgerung aus den DET3D-
Rechnungen kann aber schon
heute gezogen werden: Der Bau
eines Beton-Containments, das
allen von Wasserstoff-Luft-
Verbrennungen herrihrenden
Drucklasten standhélt, liegt bau-
technisch im Bereich des Mogli-
chen [8]. (Dass Uber die Vertret-

barkeit der dadurch entstehen-
den Kosten die Meinungen aus-
einandergehen, ist eine andere
Frage.)

Zusammenfassung

Der im FZK entwickelte explizite,
3-dimensionale, finite Differen-
zencode DET3D ist ein flexibles
Werkzeug zur numerischen Si-
mulation von Detonationen in
Gasstromungen. Sowohl die An-
zahl der Gaskomponenten als
auch das chemische Reaktions-
schema kdénnen vom Benutzer
frei vorgegeben werden. Der Co-
de wurde durch Vergleich mit
analytisch bekannten Losungen
und mit einer groRen Anzahl von

Experimenten, die einen weiten
Bereich von Langenskalen und
Geometrien abdecken, validiert.

In den letzten Jahren wurde
DET3D dazu benitzt, Wasser-
stoff-Luft-Dampf-Detonationen in
einem komplexen Modell-Reak-
torcontainment zu simulieren. Die
berechneten Lasten liefern eine
Datenbasis fir Studien zu deto-
nationssicheren  Containment-
strukturen.
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