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Abstract

In dieser Arbeit wird die Holzvergasung in einer Wirbelschicht mit Hilfe eines
Euler-Lagrange-Verfahrens auf Basis eines Diskreten Elemente Ansatzes im Zwei-
dimensionalen modelliert. Es werden innerhalb der Gasphase drei virtuelle Teer-
komponenten betrachtet von denen zwei als abbaubar modelliert wurden. Die Zu-
sammensetzung des Teers erfolgt auf Basis fixer Anteile. Mit Hilfe von Parameter-
variationen wird der Einfluss verschiedener Prozessbedingungen auf den Teergehalt
im Produktgas untersucht.

1 Einleitung

Wirbelschichtvergasungsanlagen sind gerade im kleineren Maflstab energiewirt-
schaftlich interessant, jedoch existieren eine Reihe von Problemen, die die Durch-
setzung am Markt behindern. Insbesondere der Teergehalt des bei der Vergasung
entstehenden Produktgases erzeugt durch seine hohen Kondensationstemperatu-
ren in der weiteren Verwendung des Produktgases enorme Probleme. Es kommt zu
zugesetzten Anlagenteilen und damit unter Umsténden zu aufwendigen Wartungs-
mafinahmen. Des Weiteren bleibt anzumerken, dass auch aus gesundheitlicher Sicht
diese Stoffe kritisch zu beurteilen sind, da sie zum Teil toxisch, karzinogen und erb-
gutverdndernd sind. Aus technischer Sicht tridgt der Teer zudem auch ungenutzte
Brennstoffpotentiale in sich, die sich mit einer Entsorgung des Teers doppelt ne-
gativ auswirken. Der Teer geht zum Einen als Tréger chemischer Energie in der
Anlage verloren und muss zum Anderen aufwéindig in nachgeschalteten Anlagen-
teilen entfernt werden (Gaswésche etc.). In dieser Arbeit ist ein Euler-Lagrange-
Verfahren etabliert worden, welches durch seine detailgenaue Modellierung einen
Einblick in die Anwendbarkeit und den Nutzen experimentell bereitgestellter Mo-
delle fiir die Teerentstehung und den Teerabbau gibt. Die Arbeiten, die durch dieses
Stipendium ermoglicht wurden, sind Teil der wihrend des Stipendiums erstellten
Promotionsschrift Gerber (2010).



2 Euler-Lagrange-Simulation

Euler-Lagrange-Verfahren dienen zur Modellierung mehrphasiger Strémungen mit
dispersen Phasenanteilen, wobei der Begriff "Euler’ auf die Euler’sche Betrach-
tungsweise der fluiden Phase und der Begriff 'Lagrange’ auf die Lagrange’sche
Betrachtungsweise der dispersen Phasen anspielt. Modelle dieser Art werden héu-
fig als Referenzlosungen anderer vereinfachter Modellierungsarten verwendet (z.B.
Euler-Euler-Modelle, Zellmodelle etc.). Der Referenzcharakter dieser Modelle bringt
es allerdings auch mit sich, dass diese Art der Modellierung meist auf Anlagen im
Labormafitab beschréinkt bleibt, da der Rechenaufwand recht grof ist. Zur Bewél-
tigung des Rechenaufwandes wurde das Verfahren parallelisiert.

Innerhalb des implementierten Verfahrens wird der Partikelabbrand verein-
facht als nulldimensional angesehen, d.h. jede Bilanzgrole des Partikels gilt fiir
das gesamte Partikel. Innere Gradienten werden in dieser Arbeit ausgeklammert.
Das Abbrandmodell beinhaltet Teilmodelle fiir die Autheizung (Zhou u. a. (2004)),
die Trocknung (Peters (2003)), die primére Pyrolyse (DiBlasi u. Branca (2001))
und die anschliefende Vergasung (van den Aarsen u.a. (1985); DiBlasi (1999);
Hawley u.a. (1983)). Die Schrumpfung der Partikel wird wihrend der Trocknung
vernachléssigt. Wahrend der priméren Pyrolyse schrumpft das Partikel entspre-
chend den Darstellungen in Mermoud u.a. (2006) relativ unabhingig von der
Heizrate um den Faktor drei. Die Partikelschrumpfung wéihrend der Vergasung
wird als masseproportional und dichtekonstant angenommen. Die Vergasungsra-
ten sind entsprechend der oben genannten Kinetiken abhéingig vom Umsatzgrad
der Holzkohle und beriicksichtigen damit den partikelspezifischen Charakter einer
Euler-Lagrange-Simulation.

Die Arbeit von Neubauer (2008) gibt einen breiten Uberblick iiber die Proble-
matik des Teers und der verschiedenen Ansitze, Teere zu kategorisieren. In dieser
Arbeit wird auch aus der Arbeit von Milne u. a. (1988) zitiert: ”...kann "Teer’ als die
Achilesferse der Biomassevergasung angesehen werden.”Ca. 20 Jahre spéter schrei-
ben Gomez-Barea u. Leckner (2009) in ihrem Ubersichtsartikel Folgendes: ...tar
conversion are the processes whoes modelling is least satisfactory. A great research
effort is still needed to improve tar chemistry.”Diese beide Zitate verdeutlichen die
Komplexitéit des Themas und den Mangel an wirklich umfassenden Modellen.

In dieser Arbeit wird mit dem Modell von Rath u. Staudinger (2001) gearbeitet,
da es eine recht komplexe Modellierung des Teerabbaus erlaubt. Betrachtet werden
drei Teere deren Abbau anhand von kinetischen Ansétzen beschrieben wird. Zwei
der drei Teere gelten als reaktiv und zersetzen sich in eine Reihe anderer Gas-
phasenkomponenten (siche Tabelle 1). Die dritte Teerkomponente wird als inert
angenommen. Die Annahme eines inerten Teers spiegelt hier die Prozessbedingun-
gen der Experimente (Temperatur, Verweilzeit, Reaktionspartner etc.) wider und
nicht eine tatséichliche Nichtreaktivitat des Stoffes. Alle drei Komponenten werden
jedoch nicht tatsdchlich als real existierende chemische Verbindung benannt, son-
dern als nur iiber ihre chemische Reaktivitét definierte virtuelle Teerkomponenten,



die reprisentativ fiir eine gewisse Breite des Spektrums an Komponenten im Teer
gelten konnen. Die Zerfallskinetiken der Teere sind in Tabelle 2 abgebildet. Um

Gaskomponente | Ethanol | Propanol
CO 0.602 0.534
COq 0.121 0.085
CoHo 0.137 0.211
H,O 0.14 0.17

Tabelle 1: Massenanteile der beim Teerzerfall entstehenden Gase nach Rath

u. Staudinger (2001)

das Modell ansetzen zu koénnen, miissen den virtuellen Teerkomponenten Stoffei-
genschaften zugewiesen werden, da das implementierte Verfahren auf Basis einer
Gesamtenthalpiebilanz arbeitet. Mit den Stoffdaten der virtuellen Teerkomponen-
ten wird zum Beispiel auch die Reaktionsenthalpie und damit die Warmeténung
der Teerabbaureaktionen festgelegt. Die Arbeit von Rath u. Staudinger (2001)
berichtet iiber keinerlei Reaktionsenthalpien in diesem Zusammenhang. Um in et-
wa eine Abbaureaktion ohne Wirmetoénung zu bekommen, wurden Ethanol und
Propanol als virtuelle Teerkomponenten gewéhlt. Beide Stoffe gehdren nicht zu
den Teeren haben allerdings Molmassen im relevanten Bereich und erzeugen mit
Ethin als reprisentatives Kohlenwasserstoffprodukt der Teerzerfallsreaktionen eine
Reation fast ohne Warmetonung. Die Kohlenwasserstoffdaten werden aus verschie-
denen Griinden vereinfacht in Rath u. Staudinger (2001) angegeben, womit sich
auf der Produktseite ein gewisser Freiheitsgrad ergab. Beziiglich Groflen wie dem
Brennwert ist es natiirlich nicht unerheblich woraus der Massenanteil der Kohlen-
wasserstoffe besteht, was allerdings hier vernachléissigt werden soll.

Zudem werden in Rath u. Staudinger (2001) Massenfraktionen der Zersetzungs-
produkte angegeben, die aufgrund der Elementerhaltung nur bestimmte Molekiile
als Teere zulassen wiirden. Diese Molekiile haben aber keine sinnvollen Molmas-
sen. Aus diesem Grund wurde auf die strikte Einhaltung der Elementerhaltung
innerhalb der homogenen Teerzersetzung verzichtet.

Bei der Bildung der Teere konnte die Arbeit von Rath u. Staudinger (2001)
nicht herangezogen werden, da nur Daten fiir die Entstehung der drei Teere vor-
handen sind, jedoch keine Aussagen bzgl. der Holzkohle- und Holzgasproduktion
dokumentiert sind. Es ist aber wesentlicher Teil eines priméren Pyrolysemodells,
das Wechselspiel aus Holzkohleentstehung sowie Holzgas- und Holzteerentstehung
abzubilden. Daher wurde das bereits genannte primére Pyrolysemodel von DiBlasi
u. Branca (2001) verwendet und der in diesem Model berechnete Teerproduk-
tionsterm auf die drei Teerkomponenten aufgeteilt. Zur Aufteilung wurden die



Maximalwerte der einzelnen Teere aus Rath u. Staudinger (2001) normiert (siche
Tabelle 3). Da das implementierte Verfahren sehr viele Teilmodelle verwendet, sol-

Gaskomponente | Ethanol | Propanol
A in Vs 3.076 - 10° | 1.13 - 10°
E in kJ/mol 66.3 109.0

a 1.0 1.0

kinetischer Ansatz r = A - e~ #r - A®

Tabelle 2: Kinetische Daten des Teerzerfalls nach Rath u. Staudinger (2001)

len hier aus Platzgriinden nur kurz weitere Modellspezifikationen genannt werden.
Eine ausfiihrliche Dokumentation des Modells findet sich in der diesem Bericht
zugrundeliegenden Promotionsschrift (siehe Gerber (2010)). Das Verfahren beruht
im Weiteren auf der Diskreten Elemente Methode, eine Methode bei der die Par-
tikelkollisionen mit Hilfe von Feder-Dampfer-Elementen ausgefithrt werden, und
der Aufteilung der Partikelvolumina zwecks Bestimmung der Volumenanteile der
Phasen. Diese Aufteilung ist notwendig, da ansonsten Probleme mit der Stabilitit
des Verfahrens auftraten.

Teerkomponente | Massenanteil

Ethanol 0.327
Propanol 0.496
Benzol 0.177

Tabelle 3: Massenanteile am Gesamtteer der bei der priméren Pyrolyse ent-

stehenden Teerkomponenten nach Rath u. Staudinger (2001)

3 Ergebnisse

Um die Sensitivitdt der Ergebnisse des entstandenen Modells bzgl. diverser Para-
meter zu testen, wurden umfangreiche Parameterstudien durchgefiihrt. Die grund-
legenden Parameter der durchgefithrten Simulation sind in Tabelle 4 und 5 auf-
gefiithrt. Auf diesem Datensatz basierend wurden insgesamt weitere 13 Szenarien
berechnet, deren geéinderte Parameter in Tabelle 6 verzeichnet sind.



Um den Fokus in diesem Abschlussbericht auf die Teere zu richten und den
Rahmen nicht zu sprengen, werden hier nur wenige der verfiigharen Daten présen-
tiert. Speziell soll es dabei um die generelle Modelliibereinstimmung gehen, einige
Details des Vergleichsfalles und ein Vergleichsszenario, bei dem der Anteil des in-
erten Teeres nach Tabelle 3 entsprechend den Darstellungen in Tabelle 6 gedndert
wurde (Fall 4).
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Abbildung 1: aus 19 verschiedenen Messungen gemittelte Gaszusammenset-

zung des Reaktors (experimentelle Daten)

Abbildung 1 zeigt die tiber 19 Experimente gemittelten Daten der Produktgase
einer Holzvergasungsanlage im Labormafistab. Die Daten der Simulation werden
in Abbildung 2 als Fall zwei prisentiert. Es zeigt sich, dass die Konzentrationen der
Hauptvergasungsprodukte Kohlenmonoxid und Wasserstoff im Vergleich zum Ex-
periment hoher sind oder zumindest am oberen Ende der experimentellen Werte
liegen. Die Werte in Abbildung 1 fiir Stickstoff sind aus messtechnischen Griin-
den als Summe der Stickstoff- und Wassermolanteile zu deuten, da beide nicht
explizit messbar waren. Die experimentellen Daten fiir Stickstoff in Abbildung 1
sind &hnlich denen aus der Simulation (Stickstoff und Wasser beachten), was auf
dghnliche Produktgasausbeuten hindeutet. Dieser Riickschluss ist méglich, da sich
Stickstoff im Modell vollkommen inert verhélt und nur iiber die Luftzufuhr in den
Reaktor gelangt. Entsprechend den im Vergleich zu den experimentellen Daten zu



hohen Kohlenmonoxidkonzentrationen ist die Konzentration des Kohlendioxids in
der Simulation niedriger als im Experiment bzw. im unteren Wertebereich. Dies
entspricht den Erwartungen. Insgesamt deuten die Simulationsdaten auf tendenti-
ell zu hohe Vergasungsraten in der Simulation hin. Trotz dieser Ergebnisse sind die
gemessenen Temperaturen im unteren Teil des Reaktors ca. 90 K héher als die aus
der Simulation (Daten wurden hier nicht gezeigt), was die Annahme zu schneller
Ratenausdriicke in der Simulation noch unterstiitzt.
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Abbildung 2: Auslasskonzentrationen der Félle 2 und 4

Die Teerkonzentrationen in der Simulation sind genau wie die Kohlenwasser-
stoffe mit deutlichen Abweichungen behaftet. Diese Abweichungen zeigten sich
allerdings auch schon in der Arbeit von Gerber u.a. (2010), in der ein &hnliches
Modell angewandt wurde allerdings auf Basis einer Euler-Euler-Methode. Insbe-
sondere zeigt der Vergleich der experimentellen Daten mit denen der Simulation,
dass ca. eine Groflenordnung zwischen den Ergebnissen liegt. Griinde fiir diese
Differenzen sind vielféltig und sollen hier kurz angesprochen werden. Zum Einen
fithren niedrigere Betttemperaturen in der Simulation zu niedrigeren Abbauraten
der Teere und somit zu hoheren Teerausbeuten. Auf der anderen Seite wird bei
hoheren Betttemperaturen tendentiell mehr Teer aus dem Holz gebildet. Zudem ist
Holzkohle dafiir bekannt, katalytische Eigenschaften in Hinsicht auf das Cracken
von Teeren zu haben, was in dieser Arbeit allerdings nicht beriicksichtigt wurde
und somit zu hoheren Teerkonzentrationen im Auslass fiihrt.



Eng mit den Teerkonzentrationen verbunden sind die Kohlenwasserstoffkon-
zentrationen. Kohlenwasserstoffe konnen im Modell zum Einen wihrend der pri-
miéren Pyrolyse enstehen und zum Anderen wihrend des Crackens von Teeren. Da
die Heizraten der frischen Holzpartikel im Reaktor sehr hoch sind, entsteht deut-
lich mehr Teer als Holzgas und damit hat auch die Kohlenwasserstoffentstehung
bei der Zersetzung der Teere eine tendentiell groflere Bedeutung als die durch das
Holzgas bedingte. In den Experimenten liegen die Daten der Kohlenwasserstoffe
ca. Faktor vier hoher als in den Simulationen. Dies geht einher mit den zu hohen
Teerkonzentrationen in den Simulationen. Auf der anderen Seite wurde in dieser
Arbeit die heterogene Bildung von Methan nicht beriicksichtigt, da diese nur mit
Hilfe von Katalysatoren bei Normaldruck relevant ist. Die Asche im Holz oder der
Holzkohle wurde hier aber nicht beriicksichtigt.
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Abbildung 3: Teer 1 fiir verschiedene Hohenstufen im Reaktor (Fall 2)

Die Abbildungen 3 bis 5 zeigen die zeitliche Entwicklung der Teerkonzentra-
tionen im Reaktor auf verschiedenen Hohenstufen. Die stark schwingenden Singale
sind in ihren Extrema miteinander gekoppelt. Die Extrema zeigen einen zeitlichen
Verzug mit steigender Reaktorhohe, was auf die Verweilzeit im Reaktor zuriickzu-
fithren ist. Der Abbau der Teere geht offensichtlich im unteren Teil des Reaktors
deutlich besser vonstatten als im oberen, was sich klar anhand der vorherrschen-
den Temperaturen erklaren ldsst. Eine Analyse der Signalschwankungen, die die
relativen Amplituden der anderen Produktgase iiberschreiten, steht noch aus. Der



Anteil des inerten Teeres in Abbildung 5 zeigt naturgemif deutlich kleinere An-
derungen iiber die Hohe.

Als weiteres Beispiel der Anwendung der in dieser Arbeit entstandenen Simula-
tion dient die Abbildung 2, in der der bereits besprochene Fall zwei mit einem Fall
basierend auf einem verringertem Anteil des inerten Teeres verglichen wird. Die an-
deren Teeranteile wurden entsprechend erhocht, um den gleichen Teermassenstrom
bei gleicher Temperatur zu erhalten. Es zeigt sich der deutliche Einfluss (ca. 20%
weniger Gesamtteer) auf die Teerproduktion. Das Modell reagiert also stark auf die
Anderungen dieses Aspekts, womit gezeigt ist, dass das Teerabbaumodell als eines
der sensitiven Modelle innerhalb der Simulation gelten muss. Weitere Ergebnisse
sind der Arbeit Gerber (2010) zu entnehmen.
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Abbildung 4: Teer 2 fiir verschiedene Hohenstufen im Reaktor (Fall 2)

4 Ausblick

Die entstandene Simulation ist in vielen Bereichen auf dem aktuellen Stand der
Forschung der CFD-basierten Modellierung der Vergasung von Holz in Wirbel-
schichten. Nichts desto trotz miissen jenseits der Wiedergabe der Hauptgaspha-
senkomponenten noch Modellanpassungen vorgenommen werden, um die Differen-
zen bzgl. der Temperatur- und Konzentrationsdaten zu beseitigen. Nachdem dies
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Abbildung 5: Teer 3 fiir verschiedene Hohenstufen im Reaktor (Fall 2)

geschehen ist, sollen die berechneten Szenarien von den Experimentatoren nach-
gestellt werden, um die Giiltigkeit des Modells zu belegen bzw. Schwachstellen zu
offenbaren. In erster Linie sollen daher in weiteren Arbeiten die Warmeleitung und
Wirmestrahlung innerhalb der festen Phase, die Dreidimensionalitét des Problems
und die stérkere Polydispersitiat der Festphase beriicksichtigt werden.
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Anfangswerte der Holzpartikel:

scheinbare Dichte T77.78 | k8/m3
Masse 2.61e-05 | kg
Durchmesser ** 4 mm
Massenanteil Wasser 0.1 -
Massenanteil Holz 0.9 -
Massenanteil Holzkohle 0.0 -
Temperatur ** 300 K
Geschwindigkeit 0 m/g
Rotationsgeschwindigkeit 0 1/
Anfangswerte der Holzkohlepartikel:

Anzahl der Partikel insgesamt (Fille 1-6) 12000 -
Anzahl der Partikel insgesamt (Félle 7-14) | 11952 -
scheinbare Dichte 450 kg /m3
Durchmesser (erste Partikelklasse) 1 mm
Durchmesser (zweite Partikelklasse) 1.5 mm
initialer Umsatzgrad 1.0 -
Massenanteil Wasser 0.0 -
Massenanteil Holz 0.0 -
Massenanteil Holzkohle 1.0 -
Temperatur ** 950 K
Geschwindigkeit 0 m/s
Rotationsgeschwindigkeit 0 s
Kollisionsparameter Partikel-Partikel:

Federsteifheit 600 N/m
Reibungsbeiwert 0.2 -
Verlustbeiwert, ** 0.8 -
Kollisionsparameter Partikel-Wand:

Federsteifheit 300 N/m
Reibungsbeiwert 0.2 -
Verlustbeiwert ** 0.6 -

** siehe Tabelle 6 bzgl. evtl. variierter Parameter

Tabelle 5: Parameter und Anfangswerte der festen Phase
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