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(57) Abstract: The invention relates to a chemical reactor (2) of a technical plant, in particular a power plant system, comprising a
gas-tight wall forming a gas channel (5), wherein heat exchanger surfaces that are permeable with a first fluid and at least partially
comprise a catalytically active surface are located in the gas channel (5). The invention further relates to a method for converting
CO using such a reactor.

(57) Zusammenfassung: Die Erfindung betrifft einen chemischen Reaktor (2) einer technischen Anlage, insbesondere einer Kraft-
werksanlage, umfassend eine gasdichte Wand, die einen Gaskanal (5) bildet, wobei Wérmetauschertldchen im Gaskanal (5) ange-
ordnet sind, die von einem ersten Fluid durchstrémbar sind und mindestens zum Teil eine katalytisch wirksame Oberfliche aut-
weisen. Sie betritft ferner ein Verfahren zur CO-Konvertierung mit einem solchen Reaktor.
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Beschreibung

Chemischer Reaktor mit Warmeauskopplung

Die Erfindung betrifft einen chemischen Reaktor mit kontinu-

ierlicher Warmeauskopplung.

Kohle als Primarenergiequelle ist im Preis relativ stabil und
viele Lander haben eigene Reserven. ZukiUnftig werden an fos-
sil befeuerte Kraftwerke neue Anforderungen, wie zum Beispiel
niedrigste Emissionen und zusatzliche CO,-Abtrennung, ge-
stellt werden. Eines der am weitesten entwickelten Kraft-
werkskonzepte der CO,-Abtrennung stellt der Integrated Gasi-
fication Combined Cycle (IGCC) dar. Diese Technologie umfasst
eine Vergasung des Brennstoffs vor dem eigentlichen Gas- und
Dampfkraftwerk (GuD). Da CO,-Capture-MalBnahmen immer mit ei-
nem Wirkungsgradverlust (8% - 12%, Jje nach technischen Rand-
bedingungen) verbunden sind, ist es fir die Realisierung ei-
ner IGCC-Anlage wichtig, flr die einzelnen Teilprozesse einen

hohen Wirkungsgrad anzustreben.

Bei einer IGCC-Anlage mit COy;-Abtrennung wird die Kohle zu-
nachst in einem Vergaser in so genanntes Synthesegas umgewan-
delt, das im Wesentlichen aus Kohlenmonoxid (CO), Wasserstoff
(H,), Kohlendioxid (C0O;) und Wasser (H,0) besteht. Das CO wird
anschlieBend mit Wasser moglichst vollstadndig in CO; und Hy
konvertiert (CO-Shift). Bei hoherer Temperatur liegt eine
schnelle Kinetik aber ein unginstiges chemisches Gleichge-
wicht vor. Bei niedrigen Temperaturen ist das Gleichgewicht
starker auf der rechten Seite der Reaktionsgleichung, aber
die Kinetik nimmt ab. Daher wird momentan die Shift-Reaktion
in ein bis drei Stufen durchgefihrt um zwischen den Reaktio-
nen Warme abzufihren und ggf. Wasserdampf zuzufihren. Das CO;
wird dann durch eine zusatzliche Wasche abgetrennt, verdich-
tet und zu den Speicherstatten transportiert. AuBerdem wird
das Synthesegas von anderen Schadstoffen wie Staub und Schwe-
felverbindungen gereinigt, um Anforderungen der Luftreinhal-

tung und technischen Anforderungen in der Gasturbine zu geni-
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gen. Der verbleibende Wasserstoff wird mit Stickstoff und
Wasserdampf verdinnt und in einer Gasturbine verbrannt. Die
entstehenden heillen Abgase dienen zur Dampferzeugung; der
Dampf dient zur weiteren Stromerzeugung in einer Dampfturbi-

ne.

Die Shift-Reaktion, bei der aus CO unter Zugabe von Wasser-
dampf in Gegenwart eines Katalysators Wasserstoff und CO, er-
zeugt wird, ist stark exotherm und bendtigt viel Wasserdampf
(sowohl zur Reaktion als auch zur Reduzierung der Tempera-
tur) . Dieser Schritt hat im Prozess signifikanten Einfluss

auf den Wirkungsgrad.

Aufgabe ist es, den Shift-Reaktor und das Verfahren der CO-
Shift weiterzuentwickeln, so dass ein verbesserter Anlagen-

Wirkungsgrad erzielt wird.

Erfindungsgemall wird diese Aufgabe geldst durch die Vorrich-
tung gemal Anspruch 1 und das Verfahren gemall Anspruch 9.
Vorteilhafte Weiterbildungen der Erfindung sind in den jewei-
ligen abhadngigen Anspriichen definiert. Indem bei einem chemi-
schen Reaktor mit einer gasdichten Wand, die einen Gaskanal
bildet, mehrere Warmetauscherfldchen im Gaskanal angeordnet
sind, die von einem ersten Fluid durchstrdombar sind, und min-
destens zum Teil eine katalytisch wirksame Oberfldche aufwei-
sen und mehrere Zufihreinrichtungen fir ein zweites Fluid

vorgesehen sind, wird folgendes erreicht:

Bei niedrigem Druckverlust kann Warme kontinuierlich aus dem
Prozess entfernt und dadurch eine verbesserte Temperaturfih-
rung (konstant oder an die Optimierung des Prozesses ange-
lehnt) des Shift-Prozesses erreicht werden. Die katalytisch
wirksamen Oberfliachen wirden auf den vom Rohgas bestrichenen
WarmetauscherauBenfldchen liegen und die Warme kann direkt an

ein geeignetes Medium abgegeben werden.
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Dabei ist es zweckmaRig, wenn die QOberflache der Warmetau-
scherflachen eine Umwandlung von Kohlenmonoxid und Wasser in

Wasserstoff und Kohlendioxid katalysiert oder bewirkt.

In bevorzugter Ausfithrung weist die gasdichte Wand ebenfalls
eine katalytisch wirksame Oberfldche auf. Damit kann die ka-
talytisch wirksame Oberfldache bei gleich bleibend geringem

Druckverlust vergrdBert werden.

Vorteilhafter Weise sind im Gaskanal die Zufihreinrichtungen
flir das zweite Fluid in Richtung einer Langsachse des Gaska-
nals verteilt angeordnet, wobei das zweite Fluid zweckmafBi-

gerweise Wasser ist, das dem Shift-Prozess zugefithrt werden

muss. Die gestufte Zugabe von Wasser hat den Vorteil,

eine moglichst geringe Zusatzwassermenge (gerade soviel wie

fir den Prozess notwendig) nutzen zu kdénnen um einen mog-

lichst hohen Wirkungsgrad zu erreichen.

Zur besseren Verteilung bzw. Durchmischung des zugefiihrten
Wassers mit dem Gasstrom ist es zweckmdBig, wenn die Zufihr-

einrichtungen Eindisevorrichtungen sind.

Vorteilhafter Weise ist der Gaskanal in liegender Bauweise
ausgefithrt und im Wesentlichen in waagerechter Richtung wvon
Gas durchstrombar, wobei die Warmetauscherfldchen Verdampfer-
heizfldchen oder Economizerheizflachen sind. Auf diese Weise
lasst sich die bei der Konvertierung anfallende Warme direkt

im Kraftwerksprozess nutzen.

Nach besonders vorteilhafter Ausgestaltung ist der Reaktor in
eine Kraftwerksanlage mit einer Gasturbine, einer Dampfturbi-
ne und einer der Gasturbine vorgeschalteten Brennstoffverga-
sung integriert, wobei er zwischen die Brennstoffvergasung

und die Gasturbine geschaltet ist.

Bezogen auf das Verfahren zum Betrieb eines chemischen Reak-
tors wird die Aufgabe dadurch geldst, dass ein Kohlenmonoxid

enthaltendes Gas Uber mehrere Warmetauscherflachen mit kata-
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lytisch wirksamer Oberflache geleitet wird und Wasser in

Stromungsrichtung des Gases verteilt dem Gas zugefithrt wird.

Dabei ist es zweckmdRig, wenn die Warmetauscherflichen durch
Rohre gebildet werden, durch die Wasser geleitet wird, wel-
ches dadurch erwarmt und im Kraftwerksprozess an anderer

Stelle verwendet werden kann.

Die bisher in Stufen aufgeteilte Shift-Reaktion wird in einen
quasi-kontinuierlichen Reaktions- und Warmeabtransport-
Prozess Uberfihrt. Der erfindungsgemalle chemische Reaktor
bietet groBe Katalysatorflachen und niedrigere Druckverluste
als die iUbliche Katalysatorschiittung. Die Technologie ist
nicht auf IGCC-Anwendungen beschrankt, sondern kodonnte auch in
anderen Reaktionen verwendet werden, wie beigpielsweise der
Produktion von Synthetic Natural Gas bzw. Substitute Natural
Gas (SNG), einem Erdgassubstitut, das auf der Basis von Koh-
le, vor allem Braunkohle, oder Biomasse (Bio-SNG bzw. Biome-

than) {iber Synthesegas hergestellt wird.

Ggf. kann flur die Warmeauskoppelung aus Abhitzedampferzeugern

bekannte Bensontechnologie genutzt werden.

Die Erfindung wird beispielhaft anhand der Zeichnungen naher

erlautert. Es zeigen schematisch und nicht maRstablich:

Figur 1 einen Vergaser mit nachgeschaltetem chemischem Re-
aktor fir die CO-Konvertierung,

Figur 2 einen schematischen Synthesegas-Temperaturverlauf
iber den erfindungsgemdBen Reaktor und

Figur 3 einen schematischen Synthesegas-Temperaturverlauf

uber Reaktoren nach dem Stand der Technik.

Die Anordnung in Figur 1 weist zwei Hauptkomponenten auf: den
Vergasungsreaktor 1 und den erfindungsgemdalen chemischen Re-

aktor 2 fur die Konversion von Kohlenmonoxid.



10

15

20

25

30

35

WO 2011/054698 PCT/EP2010/066140

Die Umsetzung des Einsatzstoffes 3 (das sind fossile oder
nachwachsende Energietrdager und Rickstdnde, wie Erdgas, Erd-
6lfraktionen, Kohle, Biomasse oder Abfallstoffe) erfolgt im
Vergasungsreaktor 1 in einer Flammenreaktion. Das dabei u.a
entstehende heille Rohgas 4 strdmt aus dem Vergasungsreaktor 1
ilber verschiedene Stationen, wie beispielsweise eine Abhitze-
einheit 19 zur Kihlung des Rohgases von der Vergasungstempe-
ratur bis auf ca. 700°C bis 900°C, bei der idealerweise Hoch-
druckdampf produziert wird, und/oder eine Quencheinheit 20,
in den chemischen Reaktor 2. Ziel des Quenches ist ein An-
stieg des Wasserdampfanteils im Rohgas fir die nachfolgende

Wassergas-Shift-Reaktion im chemischen Reaktor 2.

Der Gaskanal 5 des chemischen Reaktors 2 umfasst aus Rohren
aufgebaute Warmetauscherfliachen 6. Diese kénnen im Gaskanal 5
angeordnet sein oder auch die Umfassungswand 7 des Gaskanals
5 bilden. Im letzteren Fall sind die nicht ndher dargestell-
ten Dampferzeugerrohre an ihren Langsseiten Uber Stege oder
sogenannte Flossen gasdicht miteinander verschweilt. Eine
Mehrzahl von zueinander benachbarten Rohren ist auf diese
Weise zu einer Warmetauscherfliche 6 zusammengefasst. Die
Eintrittsenden 8 der eine Warmetauscherfldche 6 bildenden
Rohre am stromabwartigen Ende 9 des chemischen Reaktors 2
werden iUber einen (nicht dargestellten) gemeinsamen Ein-
trittssammler beispielsweise mit Speisewasser beaufschlagt.
Die Warmetauscherfldche 6 wird in diesem Fall als Economi-
zerheizfldche 10 verwendet. Austrittseitig stromt das in den
Rohren der Economizerheizflache 10 in Folge der Beheizung
durch das Synthesegas erwadrmte Speisewasser Uber einen (nicht
dargestellten) gemeinsamen Austrittssammler ab und wird an-
schlieRend einer Verdampfereinheit zugefihrt. Die Verdampfer-
einheit 11 kann ebenfalls im chemischen Reaktor 2, beispiels-
weise in Stromungsrichtung des Synthesegases stromauf der
Economizerheizflache 10, angeordnet sein. Das vom Economizer
10 vorgewarmte Wasser kann auch beim Verdampfer 11 iber einen
Eintrittssammler den Warmetauscherfliachen 6 zugefihrt werden.
In der Verdampfereinheit 11 wird das vorgewdrmte Wasser zu

Nieder-, Mittel- oder Hochdruckdampf verdampft und, ebenfalls
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Uber entsprechende Sammler, beispielsweise einer Uberhitze-

reinheit 12 zugefiihrt.

Die Warmetauscherflachen 6 kdnnen auch zur Zwischeniberhit-
zung 13 des aus einer ersten Turbinenstufe einer Dampfturbine
abstrdomenden, partiell entspannten Strdémungsmediums einge-
setzt werden, so dass das Stromungsmedium anschlielend erneut

aufgeheizt der nachsten Stufe der Dampfturbine zufihrbar ist.

Infolge der Warmelbertragung auf das die Warmetauscherfliachen
6 durchstrdomende Stréomungsmedium wird Warme des im Gaskanal 5
stromenden Synthesegases mit fortschreitendem Stromungsweg
kontinuierlich abgefiithrt. Infolge der Wassergas-Shift-
Reaktion entsteht jedoch wieder Warme. Zur Regelung dieser
Reaktion und somit der Temperatur des Synthesegases wird Was-
ser an verschiedenen Stellen und in Langsrichtung des Gaska-
nals 5 verteilt in den Synthesegasstrom eingeleitet. Die Was-
sereinleitung erfolgt mithilfe einer Eindisevorrichtung 14.
Die Diisen der Eindlisevorrichtung sind derart eingestellt und
ausgerichtet, dass eine mdglichst geringe Zusatzwassermenge
(gerade soviel wie flir den Prozess notwendig) bereitgestellt
wird, um einen moglichst hohen Anlagenwirkungsgrad zu errei-

chen.

Die Heizfldchen des Economizers und der Verdampfer und ggfs.
Uberhitzer sind mit einer Katalysatorschicht fiir die Wasser-
gas-Shift-Reaktion versehen. Durch das Katalysatormaterial
wird die Aktivierungsenergie flir die Shift-Reaktion, bei der
Kohlenmonoxid und Wasser in Kohlendioxid und Wasserstoff um-
gewandelt werden, herabgesenkt und somit ihre Kinetik veran-
dert.

Figur 2 zeigt schematisch den Temperaturverlauf des Synthese-
gases vom Reaktoreingang 15 zum Reaktorausgang 9. Im Gegen-
satz zur Verwendung von Hochtemperatur- 16 und Niedertempera-
tur-Shift-Stufen 17 (s. Fig. 3) des Standes der Technik kann
bei der vorliegenden Erfindung zur Wirkungsgradoptimierung

der Temperaturverlauf im chemischen Reaktor 2 eingestellt
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bzw. gefiihrt werden. Dabei ist dieser Temperaturverlauf nicht
zwangslaufig horizontal (A), sondern wird gemal dem Gleichge-
wicht der Wassergas-Shift-Reaktion eher gegen Ende des Gaska-
nals 5 abfallen (B), um der Tatsache Rechnung zu tragen, dass
bei hoherer Temperatur eine schnelle Kinetik aber ein ungiins-
tiges chemisches Gleichgewicht vorliegt und bei niedrigen
Temperaturen das Gleichgewicht starker auf der rechten Seite
der Reaktionsgleichung ist, aber die Kinetik abnimmt. Der
Temperaturverlauf muss dabei nicht linear sein. Da die Koh-
lenmonoxidkonzentration zu Beginn der Shift-Reaktion am
hochsten ist, liegen am Reaktoreingang bevorzugt hdhere Tem-
peraturen vor als am Reaktorausgang. Die Warmetauscherfldchen
6 sind dann entsprechend so im chemischen Reaktor 2 angeord-
net, dass in Strdomungsrichtung des Synthesegases auf einer
stromaufwidrtigen Seite des chemischen Reaktors 2 eher Uber-
hitzer 12,13 und Verdampfer 11 und auf der stromabwartigen

Seite der Economizer 10 ist.

Figur 3 zeigt den Temperaturverlauf, wie er im Stand der
Technik bei Verwendung einer Hochtemperatur- 16 und einer
Niedertemperatur-Shift-Stufe 17 mit zwischengeschaltetem War-

metauscher 18 aussahe.
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Patentanspriiche

Ein chemischer Reaktor (2) einer technischen Anlage, ins-
besondere einer Kraftwerksanlage, umfassend eine gasdich-
te Wand (7), die einen Gaskanal (5) bildet, dadurch ge-
kennzeichnet, dass mehrere Warmetauscherfldchen (6) im
Gaskanal (5) angeordnet sind, die von einem ersten Fluid
durchstrdémbar sind und mindestens zum Teil eine kataly-
tisch wirksame Oberflache aufweisen, und dass im Gaskanal
(5) mehrere Zufihreinrichtungen fir ein zweites Fluid

vorgesehen sind.

Der Reaktor (2) nach Anspruch 1, wobei die Oberflédche ei-
ne Umwandlung von Kohlenmonoxid und Wasser in Wasserstoff

und Kohlendioxid katalysiert oder bewirkt.

Der Reaktor (2) nach einem der Anspriche 1 oder 2, wobei
die gasdichte Wand (7) ebenfalls eine katalytisch wirksa-

me Oberflache aufweist.

Der Reaktor (2) nach einem der vorhergehenden Anspriiche,
wobei die Zufihreinrichtungen in Richtung einer Langsach-

se des Gaskanals (b) verteilt angeordnet sind.

Der Reaktor (2) nach einem der vorhergehenden Anspriiche,

wobeili das zweite Fluid Wasser ist.

Der Reaktor (2) nach einem vorhergehenden Anspriiche, wo-

bei die Zufihreinrichtungen Eindisevorrichtungen sind.

Der Reaktor (2) nach einem der vorhergehenden Anspriiche,
wobei der Gaskanal (5) in liegender BRauweise ausgefihrt
ist und im Wesentlichen in waagerechter Richtung von Gas
durchstrombar ist, wobel die Warmetauscherflachen (6)
Verdampferheizflachen (11) oder Economizerheizflachen
(10) sind.



10

15

WO 2011/054698 PCT/EP2010/066140

10.

Eine Kraftwerksanlage mit einer Gasturbine, einer Dampf-
turbine und einer der Gasturbine vorgeschalteten Brenn-

stoffvergasung, wobei ein Reaktor (2) nach einem der An-
spriiche 1 bis 7 zwischen die Brennstoffvergasung und die

Gasturbine geschaltet ist.

Ein Verfahren zum Betrieb eines chemischen Reaktors (2),
dadurch gekennzeichnet, dass ein Kohlenmonoxid enthalten-
des Gas iiber mehrere Warmetauscherflachen (6) mit kataly-
tisch wirksamer Oberfldache geleitet wird und Wasser in
Stromungsrichtung des Gases verteilt dem Gas zugefiihrt

wird.

Das Verfahren nach Anspruch 9, wobei die Warmetauscher-
flachen (6) durch Rohre gebildet werden, durch die Wasser

geleitet wird.
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