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1. Sitzung des projektbegleitenden Ausschusses: Hg in REA 21. Oktober 2019

Teilnehmer Forschungsstellen:

Dr. Andrea Ohle, EVT, Dresden

Mohammad Nader Alskaf, EVT, Dresden

Isabelle Klofer, IUTA, Duisburg

Dr. Margot Bittig, IUTA, Duisburg

Forschungsstelle 1: Institut fir Energie- und Umwelttechnik e. V. (IUTA), Duisburg

Forschungsstelle 2: Professur fur Energieverfahrenstechnik (EVT), Dresden

13:00 Uhr Beginn der Sitzung

Nach BegriiBung der Anwesenden stellen sich zunachst die Vertreter der Industrie, anschlie-

Rend die Mitarbeiter der Forschungsstellen vor.

Frau Bittig fuhrt in das Thema ein (Folien der Prasentation unter ,20388BG Prasentation_IUTA
PA 2019-10-21.pdf*). Dazu werden die Motivation flr das Vorhaben, der aktuelle Stand der
Forschung und die geplanten Forschungsschwerpunkte zusammengefasst (Folien 3-7). Das
Projekt startete offiziell zum 01.01.2019. Die Besetzung der Stelle eines wissenschatftlichen
Mitarbeiters der Forschungsstelle EVT erfolgte im Juli 2019.

Die Ergebnisse der Arbeiten am IUTA werden von Frau Klofer prasentiert.

Neben dem Betrieb der Versuchsanlage mit unterschiedlichen Betriebsparametern ist die Ana-
lyse der Feststofffraktion wesentlicher Bestandteil des Forschungsvorhabens. Dazu ist es er-
forderlich, eine Methode zu entwickeln, die es erlaubt, nicht nur die Quecksilberkonzentration
in der Feststoffphase zu messen, sondern auch Aussagen zu den Quecksilberspezies zu ma-
chen. Diese Analyse soll mittels Thermodesorption gelingen. Dazu wurde ein Versuchstand
entwickelt und aufgebaut. Das Ubersichtsschema ist in Folie 10 dargestellt. In der ersten Ver-
suchsreihe wurden die Spezies HgCl,, HgBr,, Hgl, und HgSO, untersucht. Zunéchst wurden
die unterschiedlichen Temperaturstufen (siehe Folie 11) angefahren und so lange konstant
gehalten, bis kein Quecksilber mehr im Abgas detektiert werden konnte. Diese Methode er-
wies sich als zeitaufwendig. AuRerdem kam es mit der vorhandenen Regelung zum Ubersteu-
ern der eingestellten Temperatur, so dass das eingestellte Temperaturniveau nicht exakt ein-
gehalten werden konnte. Die Ergebnisse zeigen (Folie 12 und 13), dass Halogenid-
Verbindungen bereits ab 50 °C beginnen zu verdampfen. Aul3erdem kann keine wesentliche
Temperaturverschiebung zwischen den unterschiedlichen Quecksilber- Halogeniden gefunden

werden.
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1. Sitzung des projektbegleitenden Ausschusses: Hg in REA 21. Oktober 2019

Alternativ wurde die Verdampfung mit einem konstanten Temperaturgradienten durchgefiihrt.
Mit der vorhandenen Ausristung ist derzeit allerdings nur eine Aufheizung mit ca. 33 °C/min
moglich. Deshalb wurde inzwischen ein neuer Regler angeschafft, mit dem kleinere Tempera-

turgradienten eingestellt werden konnen.

Mit der Aufheizung Uber eine Temperaturrampe ist es gelungen, Unterschiede im Verdamp-
fungsverhalten der unterschiedlichen Hg-Spezies sichtbar zu machen. Wahrend die Quecksil-
ber-Halogenide einen ahnlichen Konzentrationsverlauf wéahrend der Verdampfung zeigen, un-
terscheidet sich das Abdampfverhalten von HgSO, davon erheblich (siehe Folie 14). Interes-
sante Ergebnisse liefert auch der Vergleich zwischen den Einzelstoffen und den daraus er-

zeugten Stoffgemischen (Folie 15 und Folie 18).

Zur Untersuchung von Feststoffmischungen mit Hilfe der Thermodesorption wurden die
beiden Hg-Spezies jeweils im Massenverhdltnis 1:1 gemischt. Zukilnftig werden die

Mischungen so angesetzt, dass die Stoffmenge an Hg in allen Anteilen gleich ist.

Sehr vielversprechend ist die Analyse der Quecksilberproben unter Aufnahme sowohl der

Quecksilber-gesamt-Emission als auch der Hg(0)-Emission (Folie 16 und Folie 17).

Darluber hinaus hat sich gezeigt, dass die Hg-Emission Konzentrationen von mehreren mg/ms3
erreichen kann. Deshalb ist es wesentlich, den Kalibrierbereich des Messgerédtes entspre-

chend zu wéhlen.

Ein weiterer Parameter, der innerhalb der ersten Versuchsreihe untersucht wurde, war die
Zusammensetzung des Tragergasstroms. Verwendet wurden Luft und Stickstoff. Es scheint
einen Einfluss des Tragergases zu geben. Dieser muss jedoch in weiteren Versuchen abgesi-

chert werden (Folie 20).

Evil. kommt es bei Verwendung von Luft als Tragergas wahrend der Aufheizung von
HgSO, zur Bildung von HgO. Dies kénnte die Unterschiede im Peak im Vergleich zur

Aufheizung mit N, als Tragergas erklaren.

Neben den Untersuchungen zur Thermodesorption wurde der Versuchswascher aufgebaut
und in Betrieb genommen. Folie 21 zeigt den schematischen Aufbau. Innerhalb der Inbetrieb-
nahme wurde die Emissionssituation hinter Wéascher fur unterschiedliche Konzentrationen ver-

schiedener Quecksilberspezies in der Waschldsung untersucht (Folien 23-25).

Der Verlust an Quecksilber tGber die Gasphase wéahrend eines Wascherversuchs liegt
im pg/ms3-Bereich. Dies ist bei einer Konzentration im Sumpf von > 1 mg/l zu vernach-

lassigen.

Die Erhéhung der Chloridkonzentration erfolgte mit CaCl,. Dies ist im Versuch ohne

SO,-Dosierung problemlos.
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1. Sitzung des projektbegleitenden Ausschusses: Hg in REA 21. Oktober 2019

Es existiert eine Querempfindlichkeit des SO, Messgerates mit HgO im Abgasstrom.

AbschlieBend zeigt Folie 26 erneut Ergebnisse aus Thermodesorptionsversuchen. Gegen-
Ubergestellt ist die Emission einer Gipsprobe, die mit einer wassrigen HgCl, Losung vermischt
wurde. Nach dem Abnutschen der Gipsfraktion wurde diese zweifach mit VE-Wasser gewa-
schen. Die Quecksilberemissionen liegt bei 5 pg/ms3,;. Dieselbe Waschsuspension wurde
anschlieRend uber 1 Stunde im Wascherkreislauf gefuhrt, wobei durch Zugabe von SO, im
Gas und Kalkmilch in die Waschlésung zusétzliches Gipswachstum stattfand. Anschlielend
wurde mit gleichem Procedere eine Probe gezogen und thermodesorbiert. Diese Probe er-

zeugt eine deutliche Quecksilberemission bei ca. 400 °C.

Die Einlagerung von Hg bei der Bildung von Gips kdnnte auch gut untersucht werden
mit Gips als Halbhydrat. Dieses reagiert bei Anmischung mit Wasser sehr schnell zu
Dihydrat.

Dabei kénnte dann untersucht werden, inwieweit Chlorid durch Sulfat aus dem HgCl,

verdrangt wird.

Die Prasentation endet mit einer Zusammenfassung und einem Ausblick.
14:15-14:45 Kaffeepause

Die Ergebnisse der Arbeiten an der Professur fir Energieverfahrenstechnik der TU Dresden
werden von Herrn Alskaf prasentiert. (Folien der Prasentation unter ,20388BG Présentati-
on_EVT PA 2019-10-21.pdf*).

Die EVT stellt die bei Ihnen angesiedelten Arbeitspakete, sowie erste Ergebnisse der Modell-
recherche und die Technikums-REA vor.

Es soll ein Modell zur Beschreibung der Stoff- und Warmeubertragungsvorgange von Quecksil-
ber an Einzeltropfen einer Waschlésung in der REA entwickelt werden. Durch die Betrachtung
aller Einzeltropfen wird die gesamte Waschflissigkeit beschrieben. Mittels dieses Modells wird
die Zusammensetzung der Waschfllissigkeit ortsaufgeldst vorausberechnet. Die Wechselwir-
kung der Abgasbestandteile auf die im Absorberteil ablaufenden Reaktionen und ihr Einfluss
auf die Absorptions- und Reemissionsvorgange vom Quecksilber liegt im Fokus dieses Projek-
tes.

Mit der Durchflihrung gezielter Versuche an einer Technikums-REA und Auswertung der Er-
gebnisse wird das Modell validiert. Zusatzlich dazu werden Versuche an einer Kraftwerks-REA
geplant, um die Ubertragbarkeit der Ergebnisse des Modells mit den Ergebnissen aus der

Technikums-REA zu Uberprifen.
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1. Sitzung des projektbegleitenden Ausschusses: Hg in REA 21. Oktober 2019

Als Start wird zundchst der Absorber in Einzelelemente diskretisiert. Diese Einzelelemente ha-
ben identische Geometrien. Die Disen sprihen die Waschlésung in den Absorber und bilden
eine bestimmte Art von Tropfenzerfall mit definierten Tropfenparametern, wie z.B. Tropfen-
durchmesser, Tropfenanzahl und Tropfengeschwindigkeit.

Nach der Definition dieser Parameter wird mit den Rechnungen als Startpunkt im Modell be-
gonnen. Entlang des Absorbers unterliegen die Tropfen verschiedenen Vorgangen, was ihren
Durchmesser und ihre Zusammensetzung beeinflusst. In jedem Einzelelement werden diese
berechnet. Durch die Warmelbertragung zwischen der Gas- und Fllssigphase erfolgt Ver-
dampfung bzw. Kondensation, was den Durchmesser des Tropfens andert, dieser soll mittels
eines Ansatzes wie dem D*-Gesetz beschrieben werden (s. Folien 1-6).

Die hier betrachteten Haupteinflussparameter auf die Stofflibertragungsvorgange von Hg zwi-
schen Gas- und Flissigphase und die daraus resultierenden Reaktionsgleichungen sind: pH-
Wert, SO,-Konzentration, SOs-Bildung und Halogene (s. Folien 7 — 11).

Eine Literaturrecherche zu den verschiedenen bereits verdffentlichten Untersuchungen zeigt
jeweils die experimentelle oder theoretische Beschreibung von Teilaspekten (s. Folie 12- 13),
die aber bisher alle nicht zu einer geschlossenen Darstellung der Hg-Absorptions- und —
Reemissions-Vorgange gefiihrt haben.

Die Folien 14-18 zeigen die Anbindung der Technikums-REA an die Versuchsstaubfeuerung,

sowie Details zu Verschaltung und Messmdglichkeiten.

Die Arbeitsgruppe fihrt derzeit noch OptimierungsmafRnahmen durch. Das in Folie 18
gezeigte Sprihbild der Wascherdise ist noch nicht befriedigend. Es wird getestet, ob
eine Reinigung zur Verbesserung des Sprihbilds fuhrt oder ob eine andere Diise ge-

wahlt werden sollte.
Ab 15:15 Uhr Besichtigung der Technikumsanlage
Ab 16:00 Uhr Abschlussdiskussion

Im Technikum wird eine Einkreis-REA betrieben. Ist geplant, die GroRRversuche eben-
falls an einer Einkreis-REA durchzufiuihren? Dies wird zur direkten Validierung als sinn-

voll erachtet.

Die GroRRversuche werden mit Unterstitzung der LEAG durchgefiihrt. Grundsatzlich
sind sowohl Ein- als auch Zweikreiswascher in Betrieb. Die LEAG halt den Betrieb der
Zweikreis-REA fir die Praxis fir relevanter und bevorzugt daher eher eine Anlage mit
Zweikreis-REA. Die Entscheidung ist jedoch noch nicht getroffen und hangt auch von

der Genehmigungssituation ab.
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1. Sitzung des projektbegleitenden Ausschusses: Hg in REA 21. Oktober 2019

Werden Betriebsparameter aus der Gro3anlage in die Technikumsanlage tbertragen?

Ja, das ist geplant. Bereits im Frihjahr 2020 soll die Aufnahme von Betriebsparame-
tern erfolgen. Die Identifikation relevanter Parameter und die Validierung der Simulati-
on sollte am besten mdglich sein, wenn die Technikumsanlage mit zur Grof3anlage

ahnlichen Parametern betrieben wird.

Daflr wirde sich das Kraftwerk in Janschwalde anbieten, weil dort schon viele Unter-

suchungen durchgefihrt wurden.

Es wird angeregt, sich nicht nur auf ein Kraftwerk zu beschranken, sondern Betriebspa-
rameter aus unterschiedlichen Kraftwerken zu sammeln. Dazu sollte ein Datenblatt
entworfen werden, das alle fir die Simulation relevanten Parameter enthalt, und damit

eine Umfrage gestartet werden.

Zur DUsenwahl wird angemerkt, dass zurzeit gerne Doppelexcenterdiisen eingesetzt

werden. Der Vordruck hat dabei Einfluss auf das Spriihbild.

Die eingesetzte Membranpumpe ist wegen der Pulsation nicht ideal. Hier ist zu prifen,
ob die Druckschwankungen das Spruhbild in der Technikums-REA beeinflussen. Eine

Kreiselpumpe ware eventuell besser.

Die angestrebte Simulation der Gleichgewichte unter Beriicksichtigung der Kinetik wird
als ehrgeizig eingestuft. Die Untersuchung der Stoffsysteme startet mit
Einstoffsystemen und wird Schritt fir Schritt um weitere Komponenten erweitert. Unter-
suchungen mit Realsuspensionen sind Teil des Versuchsprogramms, werden jedoch

fur das Ende des Forschungsvorhabens angesetzt.

Die Mitarbeiter der Forschungsstellen bedanken sich bei den Teilnehmern fur die interessan-
ten und konstruktiven Diskussionen. Die Sitzungen werden im Jahresrhythmus angestrebt,

sind aber auch vom Fortschritt und den Ergebnissen der Untersuchungen abhangig.

16:30 Uhr Ende der Sitzung

Dresden, 21. Oktober 2019
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Aufgabenstellung G NveRsTr {uq)

Was ist noch zu leisten?

Erweiterung des Gleichgewichtsmodell um den Liganden
Sulfit (SO;%)

Implementierung des Gleichgewichtsmodells in die

Computer gestitzte Simulation und

Berucksichtigung der Gleichgewichtsverschiebungen in
den Tropfen

Aufklarung der Reemissionsphdnomene in REA-Waschern

Ermittlung der Grenzen der Stabilitat fester
Quecksilberverbindungen
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Finanzierung () INNERSITAT {uta)
Laufzeit 30 Monate Finanzen
IUTA EVT
Personal: 194.480 185.370
Pauschale (7%): 13.600 12.970
Dritt-Leistungen: - 11.795
Gerate: - -
Pauschale (20%): 41.600 39.635
Summe: 249.680 249.770
Gesamt 499.450
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Thermodesorption TDS
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erste Versuchsreihen TDS () INVERSTT fita )

DRESDEN
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TDS: Aufheizen in Stufen, Halogenide (u) iNiveRsiTar @
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Aufheizen in Stufen, Halogenide, Ausschnitt

TECHNISCHE
UNIVERSITAT §
DRESDEN ivta
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DRESDEN

TDS: Aufheizen mit Temperaturrampe, Hg-FS (L) iniversiTar @

Verdampfung von Hg-Feststoffen
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Vergleich HgCl, mit HSO, Messung Hgtet (L) iniversiTar @

Einstoff- und Zweistoffsystem im Vergleich
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Vergleich Hg® und Hgtt@ fir HgCl, (L) iniversiTar @

Hg0 und Hgt bei der Verdampfung von HgCl,
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Vergleich Hg® und Hgtt fiir HgSO, (u) iNiveRsiTar @

Hg0 und Hgt bei der Verdampfung von HgSO4
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Vergleich HgCl, mit HSO, Messung Hg°® (L) iniversiTar @

DRESDEN

Einstoff- und Zweistoffsystem im Vergleich

600
2
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=74
=
o0 m
L 400
9
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100
0
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= HgCl2 +HgS04 Hg(0) =—HgS04 (Hg0) =—=HgCl2 (Hg0) T[°C]

Tragergas synthetische Luft, 5 L/min; Messung HgO Verewa, Kalibrationsgrenze 250 pg/ms,
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DRESDEN

VM3000 Halogenide im Vergleich identische Einwaage
3000

2500

c(Hg) [ng/m?y,]

2000
1500
1000

500

0 50 100 150 200 250 300 350 400 450 500 550 600 650
——HgBr2 ——HgCI2 T [°C]

Tragergas synthetische Luft, 5 L/min; Messung Hgt VM3000, Kalibrationsgrenze 0-1.000 pg/m3,, . und 0-2.000 pg/m?,, ,,
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. TECHNISCHE
Hg-Messungen mit VM 3000 HgSO, UNIVERSITAT vta)
Vergleich Tragergas: Stickstoff und synthetische Luft
3500 - 40
= 5
S 3000 (3% g
SN
2 30 5
— i ()
}:o 2500 S
T s E
2000 2
20 Q
©
1500 N
15 [
T
1000
10
500 5
0 0
-50 50 150 250 350 450 550 650 T [°C]
—=HgS04 Stickstoff Hgtotal ==HgS04 Synthtische Luft Hgtotal ——HgS04 mit N2 Hg0

=T HgSO4 N2 Hg total [°C] =T HgSO04 Luft Hgtotal[°C] =T HgS04 N2 Hg0 [°C]

Tragergas synthetische/N, , 5 L/min; Messung Hg0 VM3000, Kalibrationsgrenze 0-1.000 pg/ms,,, und 0-2.000 pg/ms, , ,

KOH Waschflasche

21.10.2019 IGF 20388 BG, 1. PA-Sitzung
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REA-Verfahrensfliel3bild ﬁﬁ?\;'EN,ggﬁ'ﬁ

DRESDEN ivta

He
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Einfahren der REA ohne SO, Erzeugung () INNERSITAT {uta
DRESDEN
HgSO, im Halogenidsystem bei 45°C
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: P T
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e 1
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w0 T _'_*ﬂ 20
150 1 15
100 : 10
50 +— & : J4nmn 5
S '} :
0 :" . i et : . : L 0
0 50 100 150 200 250 300 350
t [min]
——Hgt/Hg0 SO2 Reingas ——Hg0 ——pH
— Sumpftemperatur ------ Hgt  eeeeee Hg0 = KBr
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Einfahren der REA ohne SO, Erzeugung () INNERSITAT {uta

DRESDEN

HgSO, im Halogenidsystem

500 . . . . . 50
: . . . . og) I

450 == : : 4 : - 45 = &
=% a0 ) 0
£z s e s (VAN
?o o0 350 : . . . . 35
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=9 : : : : :
© T 250 K : : : : 25

200 20
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50 5

0 - . 0
145 165 185 205 225 245 265 285 305 325 .
t [min]
— Hgt SO2 Reingas — Hg0 = pH
— Sumpftemperatur ------ Hgt  eeeeee Hg0 = KBr

16.08.2019, HgSO, geldst in 4% H,SO, aufgefillt mit VE-Wasser, Hg(t)/Hg(0) = 5¥10-° mol/l in VE-H,0, kein SO, T=50°C,
Zudosierung von je 0,15 mol Halogenidionen

21.10.2019 IGF 20388 BG, 1. PA-Sitzung Isabelle Klofer 24




Einfahren der REA ohne SO, Erzeugung () INNERSITAT {uta

DRESDEN

Verhalten von HgCl, im Chlorid-dominierten System
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——Hg-Messwert SO2 Reingas —pH — Sumpftemperatur
—— Redoxpotential Hg(0) — = Hg(t) — Addition CaCl2

29.08.2019, HgCl,, Hg(t)/Hg(0) = 5*10° mol/l in VE-H,0, kein SO, T=50°C, Zudosierung von je 11 g CaCl, (0,2 mol CI")

21.10.2019 IGF 20388 BG, 1. PA-Sitzung Isabelle Klofer
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Thermodesorption von Gipsproben Eﬁ?v”E"R'éﬁ%E fota)

DRESDEN

Gipsproben vor und nach einem Wascherversuch
mit HgCl, und Gipsbildung
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Gips +HgCI2 feucht nicht stochometrisch vor SO2 Aufgabe T[*C]

==Gips +HgCI2 feucht nicht stéchometrisch nach SO2 Aufgabe
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DRESDEN

Zusammenfassung () BREEES (o)

1. Thermodesorption:
« Temperaturstufen zeitaufwendig und sensibel gegeniber Regelung

« zur Standardanalyse von Hg-Spezies ungeeignet
» zur Generierung von Stoffdaten bevorzugte Methode
« Temperaturgradient zur Standardanalyse aussichtsreichere Methode

» umfassende Analyse erfordert Hg(0) und Hgt

2. REA-Wascher
* IBN des bestehenden Systems weitestgehend abgeschlossen

« Erweiterung mit 2. Sumpf auf spater verschoben

21.10.2019 IGF 20388 BG, 1. PA-Sitzung Isabelle Klofer 27



Ausblick () et fua)

1. Thermodesorption:
« Gezielte Temperaturrampen

» Erstellung einer Datengrundlage

» Analyse von Gipsproben (fein und grob)

2. Ganzheitliche Hg-Bilanz des Waschersystem
« Abhangigkeit der einzelnen Betriebsparametern
« Halogenidkonzentration
« Sulfit-Konzentration
» Redoxpotential
* pH-Wert

* Analyse der vorliegenden Hg-Spezies nach dem Wascherbetrieb

21.10.2019 IGF 20388 BG, 1. PA-Sitzung Isabelle Klofer 28
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EVT
Darstellung der Arbeiten
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Institut fur Energieverfahrenstechnik und Umwelttechnik

Absorptions- und Reemissionsvorgange von Quecksilber in
Waschern zur Entschwefelung von Verbrennungsabgasen

Mohammad Nader Alskaf
Kickoff-Meeting Projektbegleitender Ausschuss, 21.10.2019 , Dresden
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DRESDEN

Aufgabenteilung

Untersuchung maglicher
im Sumpf ablaufenden
Reaktionen,
(Gleichgewichtsmodell)

Parameter Variieren:
Sulfit/Sulfat;pH-Wert; O,-
Gehalt...

!

Analyse der festen Hg-
Verbindungen

Y

Sumpfmodell

Aufgabenteilung

Scale-up

Parameter-
variation
welche im
Labor nicht
moglich sind

REA-
Absorptions
modell

.

DRESDEN r ‘
concept "‘

modell Erstellung

Tropfenmodell/Absorptions-

v

Modell-Validierung

/\

Messreihen an der
Versuchs-REA

Versuche an einer
Kraftwerks-REA

Absorbermodell

Absorptions- und Reemissionsvorgange von Quecksilber in Waschern zur Entschweflung von Verbrennungsabgasen

Vortragender: Mohammad Nader Alskaf
21.10.2019 Dresden

Folie 2
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DRESDEN concept
Tropfenmodell ~odh

Tropfenmodell: Diskretisierung des Absorbervolumens

Reingas Waschlosung

A\

Vorgédnge innerhalb der Spriihzone:

A TT TN

» Tropfenerzeugung durch Dusen .

/1

» Tropfenveranderung innerhalb der Spruhzone
Rauchgas

» Warmeulbergangsvorgange und StofflUbergangsvorgange

Absorptions- und Reemissionsvorgange von Quecksilber in Waschern zur Entschweflung von Verbrennungsabgasen )
Vortragender: Mohammad Nader Alskaf Folie 3
21.10.2019 Dresden
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Tropfenmodell ~w

Tropfenerzeugung durch Dusen abhangig von Dusenparameter:

Dusenart, Sprayform, Spraywinkel, TropfengroB3enverteilung...

AulRenmischende
Zweistoffdise

Spiralduse

Absorptions- und Reemissionsvorgange von Quecksilber in Waschern zur Entschweflung von Verbrennungsabgasen )
Vortragender: Mohammad Nader Alskaf Folie 4
21.10.2019 Dresden
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Tropfenmodell concert S
Tropfenveranderung innerhalb der Sprithzone - mechanische Einfliisse / Dusenart:
. o
1. Schwingungszerfall _—» O °
2. Taschenzerfall s o Oowmils
aschenzerfa _— @) 555 PRy
Soe® 00' oo
___________________________________________________________________________________________________________________________________________________________ S —
. o A D
3. Taschen und StaubgefaR-Zerfall —» O 8 @ £ OOgCg.?}"..::
0
022 e
4. Ubergangszerfall — O )E ﬂ,‘::: s
5. Lamellen-Zerlegung — O Cé' E ..
6. Wellenkamm-Zerfall - O R
.'co.
7. Katastrophischer zerfall ——» ®) ‘[|is % .-
“ hos '0:4. ":‘c ¢
8. Explosionsartiger Zerfall ——» O % &

Quelle: Zerstaubungstechnik, GUnter Wozniak

Absorptions- und Reemissionsvorgange von Quecksilber in Waschern zur Entschweflung von Verbrennungsabgasen )
Vortragender: Mohammad Nader Alskaf Folie 5
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Sorptionsvorgange v

Tropfenveranderung innerhalb der Sprithzone - thermische Einflisse:
Wiédrmeiibergangsvorgdinge:

Aufgrund der Warmeubertragung zwischen der Gas- und der Flussigphase wird das Tropfen - zum Teil-

verdampft ———— Veranderung des Tropfendurchmessers.

- Verdampfung bzw. Kondensation abh. von Wasserdampfsattigung im Gasstrom, Rauchgaseintritts-

temperatur, Waschlosungseintrittstemperatur.

Absorptions- und Reemissionsvorgange von Quecksilber in Waschern zur Entschweflung von Verbrennungsabgasen )
Vortragender: Mohammad Nader Alskaf Folie 6
21.10.2019 Dresden
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Sorptionsvorgange concept W g

Tropfenveranderung innerhalb der Sprithzone - chemische Einflisse:
Stoffiibergangsvorgdnge:

chemische und physikalische Absorption und Adsorption:

Was betrachtet werden soll:

« Sulfit als potenzieller Ligand in dem Modell fir Halogenid-dominierte Systeme integrieren.
+ Identifizierung der wechselseitigen Beeinflussung der unterschiedlichen Betriebsparameter.

» Beschreibung der genauen Stoff- und Warmeubertragungsablaufe zwischen der Gas- und Flussigphase im

Absorberteil der REA fur Quecksilber.

Absorptions- und Reemissionsvorgange von Quecksilber in Waschern zur Entschweflung von Verbrennungsabgasen )
Vortragender: Mohammad Nader Alskaf Folie 7
21.10.2019 Dresden
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Aufgabenteilung - Tropfenmodell - Sorptionsvorgange - Modellbausteine - Versuchsanlage concent \v/’

Vereinfachte Darstellung der potenzielle Reaktionspfade am Tropfen der Kalkstein-Suspension

. Chemische Absorption
Abgasbestandteile: I
$02(9)
0
H9" o)
HgC]Z(g) Physikalische Absorption

\SOZ+

Quelle: Verandert aus Margit Léschau: Reinigung von Abgasen ; Gary M. Blythe, 2008, Bench-scale Kinetics Study of Mercury Reactions in FGD Liquors.
Barna Heidel, 2015, Wechselwirkungen bei der Abscheidung von Schwefeldioxid und Quecksilber durch nasse Rauchgasentschwefelungsanlagen

Absorptions- und Reemissionsvorgange von Quecksilber in Waschern zur Entschweflung von Verbrennungsabgasen )
Vortragender: Mohammad Nader Alskaf Folie 8
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Aufgabenteilung - Tropfenmodell - Sorptionsvorgange - Modellbausteine - Versuchsanlage concert S
Vereinfachte Darstellung der potenzielle Reaktionspfade am Tropfen der Kalkhydrat-Suspension
Abgasbesta ndteile: Chemische Absorption I
S02(g)

0
Hg' )
HgClz(g)

Physikalische Absorption

SOZ +

HgClz(g)

Quelle: Verandert aus Margit Loschau: Reinigung von Abgasen ; Gary M. Blythe, 2008, Bench-scale Kinetics Study of Mercury Reactions in FGD Liquors.
Barna Heidel, 2015, Wechselwirkungen bei der Abscheidung von Schwefeldioxid und Quecksilber durch nasse Rauchgasentschwefelungsanlagen

Absorptions- und Reemissionsvorgange von Quecksilber in Waschern zur Entschweflung von Verbrennungsabgasen )
Vortragender: Mohammad Nader Alskaf Folie 9
21.10.2019 Dresden
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Sorptionsvorgange

DRESDEN
concept

CaCO;
Kosten geringer
Loslichkeit geringer
Reaktivitat geringer
Anwendung Grol3-kraftwerke

hoher

hoher

hoher

TAV

Absorptions- und Reemissionsvorgange von Quecksilber in Waschern zur Entschweflung von Verbrennungsabgasen
Vortragender: Mohammad Nader Alskaf
21.10.2019 Dresden
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Modellbausteine

Modellbausteine aus der Literatur

- Blythe et al. (2008): Untersuchungen zum Verhalten von Hg-Verbindungen in REA: Experiment und

Modellierung: - weniger Re-emissionen mit mehr S- und Cl-Konzentrationen.
- héhere Fallmittel-Konzentrationen (TMT-15) verursacht Reemissionen.
- Schatze et al (2015): Versuche an der REA des Kraftwerkes Lippendorf um den Hg-Abscheidegrad zu erhdhen.
Test verschiedener Fallmittel => sulfidisches Fallungsmittel am wirksamsten
- Heidel (2015) : Wechselwirkung von S03~, CI~, Br~, 1~ und Hydroxid-Anion mit Hg.
- Krzyzynska et al. (2018): Einfluss von NaClO,- und SO,-Zugabe auf Hg-Abscheidung.
- Agarwal (1995): Modellierung der REA mit kommerziellem Programm: Hg nicht betrachtet.
- Brogren (1997): Modellierung der SO,-Absorption in der REA mit Penetrationstheorie: Hg nicht betrachtet.

- Akbar et al. (2003): Modellierung der Gasabsorption in der REA mit innerer Zirkulation: Hg nicht betrachtet.

Absorptions- und Reemissionsvorgange von Quecksilber in Waschern zur Entschweflung von Verbrennungsabgasen )
Vortragender: Mohammad Nader Alskaf Folie 11
21.10.2019 Dresden
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Modellbausteine v

Modellbausteine aus der Literatur

Brenn (2004): Beschreibung von Konzentrationsgradienten im Tropfen durch d-Gesetz.
Tokraz et al (2001): theoretische und experimentelle Studie fur StoffUbertragung in Grenzschichten.
Feldkamp et al (2004): Optimierung der Dusenposition in REA-Waschern.

Kaesemann und Fahlenkamp (2002): Modellierung fur Tropfenkollisionen basierend auf experimenteller

Untersuchung mit Uberlappenden Sprays.

Schmidt und Mewes (2007): experimentelle Untersuchung des Einflusses der volumetrischen
Zusammensetzung eins Drei-Komponenten-Tropfens auf das erzeugte Spray; zusatzlich ortsaufgeloste

Messung der Tropfengrél3e und Tropfengeschwindigkeit im Spray.

Somoano et al. (2005): Verbesserung der Hg-Abscheidung in der REA durch Additivvariierung (MgO, Al,O;,
Fe,03, V,05): pH-Wert und SO,-Konzentration haben grof3en Effekt.

=> Fur die Quecksilberabsorption- und -reemission existiert noch keine geschlossene Modellvorstellung!

Absorptions- und Reemissionsvorgange von Quecksilber in Waschern zur Entschweflung von Verbrennungsabgasen )
Vortragender: Mohammad Nader Alskaf Folie 12
21.10.2019 Dresden
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Versuchsanlage

<Calciumbromid Medien — Brennluft
VWasserdampf — Brennstoff Kuhlwasser

r — Rauchgas ——— Asche
° Erdgas — Zusatze

14 H\

13

11

- @
5

Y

-
0 0|000(000

@
? VA
&

10
1 Brennkammer 5 Aschedosierer 9 Luftvorwarmer 13 Rauchgaskuhler
2 Prozessbrenner 6 HovaCAL 10 Gewebefilter 14 REA
3 Gasbrenner ¥ RauchgasklUhler 11 Rezi-Ventilator O kontinuierliche Hg-Messung
4 Kohledosierer 8 primare Luftversorgung 12 Saugzug X  speziierende Hg-Messung

Versuchsstaubfeuerung mit angeschlossener Technikums-REA

Absorptions- und Reemissionsvorgange von Quecksilber in Waschern zur Entschweflung von Verbrennungsabgasen
Vortragender: Mohammad Nader Alskaf
21.10.2019 Dresden
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Versuchsanlage s

MERCEM: ! —
Kontinuieriche/gesante :
Hg-M essung

Rauchgas

Entnahmestelle
(Stutze)

ahmestelle
(Stuiz e)

ninahmestelle
(Stutze)

Entnahmestelle
(Hahn)

Spiihhwass er

W asehmittel

Entnahmes
tellel Hahn)

%

Entnahmest
elle(Hahn)

Geplante
Parametervariation:

SO,/S0O;, pH-Wert, L/G
Verhaltnis, Frisch-
Kalkmilchzugabe, e Kahiwasser —ri
Anlagenfahrweise.

Technikums-REA

Absorptions- und Reemissionsvorgange von Quecksilber in Waschern zur Entschweflung von Verbrennungsabgasen .
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REA Dusen

-
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Versuchsanlage

REA im Betrieb

Aufnahme mit
Hochgeschwindig-
keitskamera
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Einladung zur Besichtigung
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»Wissen schafft Briicken.«

Gefordert durch: Das IGF-Vorhaben 20388BG der Forschungsvereinigung Umwelttechnik
AR | Bundesninisterum wird lber die AiF im Rahmen des Programms zur Forderung der
" | wd Hiohmologh Industriellen Gemeinschaftsforschung (IGF) vom Bundesministerium
fur Wirtschaft und Energie aufgrund eines Beschlusses des Deutschen
Bundestages geférdert.

aufgrund eines Beschlusses
des Deutschen Bundestages

Technische Universitat Dresden
Institut fur Verfahrenstechnik und Umwelttechnik

M. Sc. Mohammad Nader Alskaf - : : Dr.-Ing. Andrea Ohle
Tol: +49 351 463 34036 Professur fur Energieverfahrenstechnik Tel: +49 351 463 35470
Email: Mohammad_nader.alskaf@tu-dresden.de Email: andrea.ohle@tu-dresden.de
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