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(54) VERFAHREN ZUM REINIGEN UND VERFLUSSIGEN VON BIOGAS

(57) Ein Verfahren zum Reinigen und Verflissi-
gen von Biogas zeichnet sich dadurch aus,
dass das Biogas fraktioniert verfliissigt
wird, wobei eine Abkiihlung in einer ersten
stufe mit einem Warmetauscher auf die
Taupunkttemperatur des Wassers vorge-
nommen wird, dass in einer anschliefen-
den mechanischen Trennung, wie z.B. in
einer Zyklonstufe, gebildete Feststoffe ab-
getrennt werden und in wenigstens einer
nachfolgenden Stufe unter Zusatz von kal-
tem CH, vorzugsweise im Anschluss an die
Zyklonstufe der Druck zur Unterbindung
der C0,-Schneebildung auf < 5,6 bar ein-
gestellt wird und die Temperatur liber War-
metauscher weiter abgesenkt wird, sodass
CO, an verbleibenden Kondensati-
onskeimen, wie z.B. Eiskristallen, konden-
siert, worauf das verfliissigte C0O, ausge-
tragen wird, das Gas unter Verflissigung
gekiihlt wird und ein Teil strém des Gases
zur Kiihlung des Biogasstroms verwendet
wird und ein Teilstrom des Gases konden-
siert wird.
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Zusammenfassung:

Ein Verfahren zum Reinigen und Verfliissigen von Biogas zeich-
net sich dadurch aus, dass das Biogas fraktioniert verfllissigt
wird, wobei eine Abklhlung in einer ersten Stufe mit eilnem
Wirmetauscher auf die Taupunkttemperatur des Wassers vorgenom-
men wird, dass in einer anschliefenden mechanischen Trennung,
wie z.B in einer 2yklonstufe, gebildete Feststoffe abgetrennt
werden und in wenigstens einer nachfolgenden Stufe unter 2Zu-
satz von kaltem CH, vorzugsweise im Anschluss an die Zyklonstu=
fe der Druck zur Unterbindung der CO,-Schneebildung auf > 5,6
bar eingestellt wird und die Temperatur {iber Warmetauscher
weiter abgesenkt wird, sodass CO, an verbleibenden Kondensati-
onskeimen, wie 2z.B, Eiskristallen, kondensiert, worauf das
verfliissigte CO, ausgetragen wird, das Gas unter Verfllissigung
gekiihlt wird und ein Teilstrom des Gases zur Kihlung des Bio-
gasstroms verwendet wird und ein Teilstrom des Gases Xkonden-
siert wird.. '
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Die Erfindung betrifft ein Verfahren zum Reinigen und Verfliie-
sigen von Biogas.

Biogas wird prinzipiell nach verschiedensten Verfahren gerei-
nigt. Zumeist handelt es sich um Filterverfahren oder Verfah-
ren, bei welchen Verunreinigungen ausgewaschen oder absorbiert
werden. Neben Gaswischen und sind vor allen Dingen Adsorpti-
onsverfahren und Diffusionsverfahren und deren Modifikationen
bekannt. Prinzipiell ist in der organischen Chemie selbstver-
stindlich auch bei entsprechenden Voraussetzungen eine fIrak-
tionierte Kristallisation oder eine fraktionierte Kondensation
zu Reinigungszwecken geeignet. Bei Biogas, welches hauptséch=-
1ich aus Methan besteht, sind bisher keine verlustfreien Ver-
fahren bekannt geworden, und alle bekannten Verfahren haben zu
mehr oder minder grofen Verlusten an Methan gefilhrt. Bilogas
besteht hauptsichlich aus Methan, wobei welters H,0, CO, und
NEH, sowie Schwefelverbindungen im Gas ungereinigt vorliegen.
Die Schwefelverbiﬁdungen kénnen in der Biogasanlage auf biolo-
gischem Weg abgebaut werden. Die verbleibenden Verunreinigun-
gen sollen durch andere Verfahren abgetrennt werden, ohne dass
hierbei ein Methanverlust auftritt. Prinzipiell verfiigen die
einzelnen Bestandteile iiber unterschiedliche Kondensations-
punkte. Kondensation wird durch Kiihlung und Druckerh8hung moég-
1ich. Mit abnehmendem Partialdruck sinken die Taupunkte der
Gase und es wird deshalb zum Erreichen der Kondensation die
Temperatur des Gasgemisches entsprechend gesenkt. Mit Riick-
sicht auf das Vorliegen von CO, und H,0 sind aber derartige
Verfahren insofern problematisch, als mit der Bildung von CO,-
Schnee und festen Produkten derechnet werden muss, walche die
Anlage verstopfen und eine reibungslose Funktionsweise beein-
trichtigen.

Die Erfindung setzt als Kithlmittel Stickstoff ein, der ver-
dempft wird und dem Gasgemisch die Verdampfungswirme entzieht.
Gasfbrmiger Stickstoff kann als Abfallprodukt umweltneutral in
die Atmosphdre abgeblasén werden oder aber mit einer Rilckver-
flilesigungsanlage wieder verfliissigt werden. Mit Ausnahme von

22/07 2009 WI 19:45 [SE/EM NR 8315] 4004
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Stickstoff eind alle Fraktionen theoretisch partiell abscheid-
bar. Stickstoff verbleibt in der Gasphase und hat aber eine so
geringe Konzentration, dass dies fiir kommerzielle Verwertungen
ohne Bedeutung ist. Der weitere Umgang mit diesen Gasanteilen
wird bel der nachfolgenden Beschreibung der Erfindung noch er-
ldutert.

Zur L&sung des erfindungsgemifen Ziels, Biogas verlustfrei zu
reinigen und 2zu verfllssigen, wird erfindungsgeméf vorgeschla-
gen, dass das Biogas fraktioniert verfliissigt wird, wobei eine
Abkithlung in einer ersten Stufe mit einem warmetauscher auf
die Taupunkttemperatur des Waesers vorgenommen wird, dass in
einer anschlieBenden mechanischen Trennung, wie z.B in einer
zyklonstufe, gebildete Feststoffe abgetrennt werden und in we-
nigstens einer nachfolgenden Stufe unter Zusatz von kaltem CE,
vorzugsweise im Anschluss an die Zyklonstufe der Druck zur Un-
terbindung der CO,-Schneebildung auf > 5,6 bar eingestellt wird
und die Temperatur iiber Wdrmetauscher weiter abgesenkt wird,
sodass CO, an verbleibenden Kondensationskeimen, wie z.B. Eis=-
kristallen, kondensiert, worauf das verfliissigte CO, ausgetra-
gen wird, das Gas unter Verflilssigung gekiihlt wird und ein
Teilstrom des Gases zur Kilhlung des Biogasstroms verwendet
wird und ein Teilstrom des Gases kondensiert wird, wobei vor-
zugsweise das gasfdrmige Methan im Kreislauf gefiihrt wird und
insbesondere der Zyklonstufe rlickgefilhrt wird.

Dadurch, dass zundchst Wasser durch Kondensation abgeschieden
wird, wird in der Regel nicht vollsténdig vermieden, dass hier
anch Feststoffe in Form von Eispartikeln auftreten. Dadurch,
dass nun eine ZzZyklonstufe zur Abscheidung derartiger Feststof-
fe zwischengeschaltet wird, bevor weiter gekiihlt wird, und im
Anschluss an eine derartige 2Zyklonstufe der Druck erhdht wizd,
wird die Ausbildung von CO,-Schnee verhindert, und es wird si-
chergestellt, dass CO, tatslichlich fllssig ausfédllt und konden=-
siert, wobeli als Kondensationskeime kleine Eispartikelchen,
die vom 2zyklon nicht abgeschieden wurden, dienen k&nnen. Das
CO, wird somit flissig mit den verbleibenden Kondensationskei~

22707 2009 MI 19:45 [SE/EM NR 8315] 4005
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men ausgetragen, worauf das verbleibende Gas abschlieBend {iber
eine Drossel unter Verfliissigung entspannt wird, wobel
verbleibendees kiihles gasférmiges Methan im Kreislauf zur vo-
rangehenden Kiihlung eingesetzt werden kann und insbesondere
der Zyklonetufe riickgeflihrt werden kann.

Das erfindungsgeméBe Verfahren wird mit Vorteil so durchge-
fiihrt, dase das Methan nach Abscheiden von fliissigem CO, in ei-
nen Methanverflilssiger eingetragen wird, worin mit fliissigem
Stickstoff gekilhlt wird und Methangas-Stickatoff-Gemische so-
wie fliissiges Methan abgezogen werden. Zusammenfassend wird
somit so vorgegangen, dass das GCas mindestens auf Taupunkttem=
peratur gekihlt wird, wobei eine Eisbildung weitestgehend ver=-
mieden wird. Die Abkiihlung erfolgt zuallererst iiber Wdrmelber-
trager gegen Wirmetauscher, welche mit kaltem Stickstoff ge-
klhlt werden, iiber welche das 2zu kilhlende Gasgemisch strimt.
Das ausfallende Wasser begleitet von verschiedenen Verschmut-
zungen wie NH,, Partikeln etc, wird aufgefangen und als Abwas-
ser abgefilhrt. Das vorgetrocknete Gas wird anschlieflend in ei-
nen zyklonédhnlichen Behiilter eingebracht, welcher gegen ein-
strémende WHrme isoliert ist, und mit kaltem Methan gemischt,
wodurch es 2zu einem rotierenden Gasstrom und gewollter Rri-
stallisation des verbliebenen Wassers kommt. Aus dem Schwebe-:
zustand der Rotation heraus werden schwerere Kristalle an die
Wand getragen und abgeschieden. Die leichten Kristalle
verbleiben im Gasstrom und werden mit dem Abgasstrom aus dem
zyklon ausgetragen. Die nachfolgende Druckerhdhung dient dazu,
dass bei weiterer Abkiihlung kein CO,-Schnee entstehen kann. Es
wird somit €O, flliseig abgeschieden und dem Gas weiter Wérme
entzogen, sodass CO, kondensiert. Als Kondesationskeime fungie-
ren hier erwartungsgemdB die mitgetragenen feinen Eiskristal-
le. Gasfdrmiger Stickstoff auf der einen Seite des Wirmeiiber-
tragers kithlt das CO, auf der anderen Seite auf beispielsweise
173° K ab, sodass mit Sicherheit fast das ganze CO, flissig ab-
geschieden wird. Dae verfliissigte CO, wird aufgefangen und
zweckdienlich weiterverarbeitet und beispielsweise mit einer
Pumpe abgezogen und in Flaschen gefiillt. Unter Druck stehendes

22/07 2008 MI 19:45 [SE/EM NR B315] 4006
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Methan wird aus dem Beh#lter abgezogen und weiter gekiihlt. Au=-
Ber Stickstoff sind alle weiteren Verunreinigqungen weitestge-
hend abgeschieden, sodass nun eine :zweistufige Kondensation
eingeleitet werden kann, wobei in der ersten Stufe das Gas bis
kurz vor den Taupunkt gekithlt wird, wobeli ein Teil des Gas-
stroms =zur Kiihlung des eintretenden Biogasstroms verwendet
‘wird und ein verbleibender Teil in einem weiteren Wérmeliber-
trager kondensiert wird. Das Kondensat hat hierbei einen
Druck, der ilber dem Atmosphirendruck liegt und kann iber eine
Drossel auf Umgebungsdruck entspannt werden, wobei die beim
Drosselprozess entstehende Gasphase vor Beginn der Gaskiihlung
mit dem zu kilhlenden Gas gemischt wird. Bei dieser Verfahrens-
weise konzentriert sich Sticketoff im unteren Teil der Ver-
fliissigungstemperatur und kann entsprechend der gewilinschten
Konzentration abgezogen werden, 8odass das gewonnene CH(N;-
Gemisch nur mehr geringe Stickstoffanteile enthdlt und einer
konventionellen Verbrennung zugeflihrt werden Xkann. Das ver=-
fliissigte Methan ist weitestgehend 'verlustfrei hergestellt
worden und stellt ein lager- und transportfihiges Endprodukt
dar.

Die Erfindung wifd nachfolgend anhand eines in der Zeichnung
schematisch dargestellten Diagramms niher erlHutert. In diesem
zeigt 1 eine Rohgasleitung, welche einem Wasserabscheider 2
zugefilhrt wird, wobeli dem Wasserabscheider 2 gasférmiger
Stickstoff zu Kihlzwecken iiber eine Leitung 3 zugefihrt wird.
Das entsprechend gekiihlte und getrocknete Gas gelangt iber die
Leitung 4 in einen Zyklonabscheider, in welchem die Trocknung
vervollstindigt wird. Der Zyklonabscheider ist mit 5 bezeich-
net, wobei grobe Partikel, und insbesondere Eisteilchen, ge=-
meinsam mit weiterem kondensierten Wasser {iber die Winde ab-
flieflen und im Sumpf 6 gesammelt werden und liber eine 2ellrad-
schleuse ausgetragen werden kdnnen. Das weitestgehend trockene
und auf eine Temperatur von etwa =50° C gekilhlte Gas gelangt
{iber die Leitung 7 zur einer Stufe 8, in welcher eine Drucker-
h8hung auf {iber 5,6 bar vorgenommen wird, um in der Folge bei
weiterer Klhlung die Ausbildung von CO,-Schnee 2zu vermeiden.

22/07 2008 MI 18:45 [SE/EM NR 8315] [goo?
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Zur weiteren Kiihlung kann hier kaltes Methan z.B. bis -120° C
eingesetzt werden, worauf das Gemisch {ber die Leitung 9 in
einen CO,~Verfliissiger 10 gelangt. Fliissiges CO, wird wiederum
im Sumpf 11 gesammelt und iiber eine Schleuse ausgetragen und
kann in Flaschen abgeflillt werden. Das weitestgehend gereinlg-
te gasfdrmige kalte Methan wird fiber die Leitung 12 in einen
Methangasverfliissiger 13 ibergefilhrt, welchem flliseiger sStick-
stoff Uber die Leitung 14 zugesetzt wird. In der Folge kann
weitestgehend stickstofffreies Methan abgezogen werden. In ei-
ner mittleren Ebene kann Methan beispielsweise mit etwa 10 %
Stickstoff verunreinigt abgezogen werden, wobei diese Leitung
mit 15 bezeichnet ist und dieses Gas ohne weiteres verbrannt
werden kann. Fliissiges Methan wird am Boden des Methanverflils-
gigers Uber die Leitung 16 ausgetragen. Mit einer Drossel er-
folgt die Druckabsenkung nahe dem Umgebungsdruck. Die anfal-
lende Methan — Gasphase wird in den Prozess =zuriick gefiihrt,
die Fliissigphase kann in entsprechende Tanks, Flaschen bzw.
Beh#ilter abgefiillt werden und zum Verbraucher verbracht wer-
den.,

22/07 2009 MI 19:45 [SE/EM NR 8315] @008
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Anspriiche:

1, Verfahren zum Reinigen und Verfliissigen von Biogas, dadurch
gekennzeichnet, dass das Biogas fraktioniert verflissigt wird,
wobei eine Abkiihlung in einer ersten Stufe mit einem Wérmetau-
scher auf die Taupunkttemperatur des Wassers vorgenommen wird,
dass in einer anschlieBenden mechanischen Trennung, wie 2.B in
einer Zyklonstufe, im Schwebezustand gebildete Feststoffe ab-
getrennt wexden, so dass ein Anhaften an der Wandung nicht
oder nur sehr beschrinkt mdglich ist und in wenigstens einer
nachfolgenden Stufe unter Zusatz von kaltem CH, vorzugsweise im
Anschluss an die Zyklonstufe der Druck zur Unterbindung der
CO,~Schneebildung auf > 5,6 bar eingestellt wird und die Tempe=-
ratur ber Wirmetauscher weiter abgesenkt wird, sodass CO, an
verbleibenden Xondensationskeimen, wie 2.B., Eiskristallen,
kondensiert, worauf das verflilssigte CO, ausgetragen wird, das
Gas unter Verflussigung gekihlt wird und ein Teilstrom des Ga-
ses zur Kiihlung des Biogasstroms verwendet wird und ein Teil-
strom des Gases kondensiert wird.

2. Verfahren nach Anspfuch 1, dadurch gekennzeichnet, dass das
Methan nach Abscheiden von fliiseigem CO, in einen Methanver-
flissiger eingetragen wird, worin mit flussigem Stickstoff ge-
kiihlt wird und Methangas-Stickstoff-Gemische sowie f£liissiges
Methan abgezogen werden.

3. Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet,
dass das gasfdrmige Methan im Kreielauf geflihrt wird und ins=-
besondere der Zyklonstufe riickgefiihrt wird.

4, Verfahren nach Anspruch 1,2 oder 3, dadurch gekennzeichnet,
dass der Druck des verfliisgsigten Methans durch Drosselung ver-
ringert wird und die dabei anfallende Gasphase zur Kihlung des
eintretenden Methangasstromes benutzt wird und die Fliissigpha-
se in entsprechenden Tanks, Behiltern, Flaschen dexr weiteren
Verwendung zugeflihrt wird.
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CGasreinigung und Gasverfllissigung T 3

N2 -Abgas Austritt, trocken -50Q "
Druckerhdhung
A - )
Y . N ethan, 2.B. - 120°C
Rohgas: aus dem Wassers
Gasfermenter kommend
Temperatur ca. 35°C, bntrockner
Druck 2.B. S bar (erzeugt ‘
mit Ventilator)

N - Abgas wird zur Relnlgung
der Aktivkohle - Fllter genutzt

verschmutzter ,Schnee®

Methan ca. 9%, gasfdrmig

CO2 ~ Abfallung

in Flaschen
AL
N NA- Rickverflissigung
1 r LN2 aus Tank )
o : H
Methan 100%, gasformig .
Methan 98%, gasformig, kalt

Stickstof], flussig L\Y

Methan mit z.B, 10% N2
» | verschmutzt zur Verbrennung Transport mit

‘ | Tankwagen zum
> . Methan filissig : Verbraucher
\ | Atmospharendruck
]
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re: Osterreichische Gebrauchsmusteranmeldung GM 459/2009,
Kl. B 01 D
Dipl.Ing. Werner Hermeling in Neusiedl am See (Osterreich)
Umwandlung in eine Patentanmeldung

Patentanspriiche:

1. Verfahren zum Reinigen und Verfliissigen von Biogas, dadurch
gekennzeichnet, dass das Biogas fraktioniert verfliissigt wird,
wobei eine Abkiihlung in einer ersten Stufe mit einem Warmetau-
scher auf die Taupunkttemperatur des Wassers vorgenommen wird,
dass in einer anschlieBenden mechanischen Trennung, wie z.B in
einer 2Zyklonstufe, im Schwebezustand gebildete Feststoffe
abgetrennt werden, so dass ein Anhaften an der Wandung nicht
oder nur sehr beschrinkt méglich ist und in wenigstens einer
nachfolgenden Stufe unter Zusatz von kaltem CH, vorzugsweise
im Anschluss an die Zyklonstufe der Druck zur Unterbindung der
CO,-Schneebildung auf > 5,6 bar eingestellt wird und die Tem-
peratur iiber Warmetauscher weiter abgesenkt wird, sodass CO;,
an verbleibenden Kondensationskeimen, wie 2z.B. Eiskristallen,
kondensiert, worauf das verfliissigte CO, ausgetragen wird, das
Gas unter Verfliissigung gekiihlt wird und ein Teilstrom des
Gases zur Kiihlung des Biogasstroms verwendet wird und ein

Teilstrom des Gases kondensiert wird.

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass das
Methan nach Abscheiden von fliissigem CO, in einen Methan-
verfliissiger eingetragen wird, worin mit fliissigem Stickstoff
gekiihlt wird und Methangas-Stickstoff-Gemische sowie fliissiges

Methan abgezogen werden.
3. Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet,

dass das gasfdrmige Methan im Kreislauf gefiihrt wird und ins-
besondere der Zyklonstufe riickgefiihrt wird.
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4. Verfahren nach Anspruch 1,2 oder 3, dadurch gekennzeichnet,
dass der Druck des verfliissigten Methans durch Drosselung
verringert wird und die dabei anfallende Gasphase zur Kiihlung
des eintretenden Methangasstromes benutzt wird und die Fliis-
sigphase in entsprechenden Tanks, Behdltern, Flaschen der
weiteren Verwendung zugefithrt wird.

Wien, am 3. Marz 2010 Dipl. Ing. Werner Hermeling
durch:

Haffner und Keschmann
Patentanwdlte OG
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