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Erﬁndungsans;pruch:

Verfahren zur strahleninduzierten Reduzierung des SO,- und NO,-Gehaltes von Rauchgasen durch Bestrahlung des Rauchgases
mit beschleunigten Elektronen, Zusatz von Ammoniak oder einem anderen fur die Bildung von Sulfat oder Nitrat geeigneten
Reagens’ vor oder wéhrend der Bestrahlung und Anlegen eines elektrischen Feldes, dadurch gekennzeichnet, da die Energien
der Elektronen im Bereich von 50 bis 500keV und die Bestrahlungsdosen im Bereich von 0,4 bis 1Mrad liegen, wéhrend die
Feldstérke des elektrischen Feldes bis zu 100V/cm betrégt.

Hierzu 1 Seite Zeichnung |

Anwendungsgebiet der Erfindung

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zu strahleninduzierten Reduzierung des SO,- und NO,-Gehaltes in Rauchgasen von
Kraftwerken.

Charakteristik der bekannten technischen Losungen

Verfahren zur strahlenchemischen Umwandlung von SO, in SO; mit dem Ziel seiner Entfernung aus Rauchgasen streben die
gleichzeitige Beseitigung der Stickoxide an. So wird z.B. angegeben (US 3869362), daR bei Bestrahlung mit Elektronen

(6,45 x 10° Gy.s™") in einem Gasstrom von 10m®h~" mit 1000 ppm SO,, 990 ppm NO, und 3% O, und einer Temperatur von 150°C
eine 100%ige Umwandlung der beiden Schadstoffe erzielt werden kann.

Um die Energieausbeute der strahlenchemischen Reaktionen zu verbessern, wurde vorgeschlagen (DD-WP 148611), zusétzlich
ein elektrisches Feld hoher Stérke anzulegen, um die durch die Bestrahlung im Gas erzeugten freien Elektronen zu beschleunigen.
Die beschleunigten Elektronen bilden bei ihrer Wanderung zur Anode Radikale des SO,, ohne bereits merklich zu ionisieren. Die
S0,-Radikale bewirken eine VergréRerung der Umwandlungsrate gegeniber dem feldfreien Betrieb. Nachteilig sind jedoch die
hohen erforderlichen Feldstarken. Es wurde deshalb vorgeschiagen (DD-WP 200550), die Feldstérke so zu wéhlen, dalk die
Primarrekombination der durch die Strahlung gebildeten lonenpaare verringert wird und ein Teil der nichtrekombinierenden
Elektronen mit SO, oder O,-Molekiilen negative lonen bildet, aber noch keine Anregungen stattfinden, Die dafiir erforderlichen
Feldstarken liegen bei 10 bis 200V/cm.

Beim japanischen sog. EDARA-Verfahren (Rad.Phys. Chem. 18 {1981) 398) wird das Rauchgas, dem vorher Ammoniak zugesetzt
wird, mit Dosen von 4Mrad mittels Elektronenbeschleunigern homogen bestrahit, wobei SO, und NOy radikalisch zu SOz und
NO, oxidiert werden. Nach der Reaktion mit Ammoniak fallen die Reaktionsprodukte als Ammoniumsulfat bzw.
Ammoniumnitrat trocken an und kdnnen als Diinger fiir basische Béden genutzt werden. Nachteile dieses Verfahrens liegen in
der relativ geringen Energieausbeute der Radikalbildung, da im Mittel 7eV pro Oxidationsakt aufgewandt werden miissen. Das
bedeutet, dafl im Falle von Kohlekraftwerken, die Kohle mit einem Schwefelgehalt von 0.5 % erhalten, mehr als 5% der erzeugten
Elektroenergie fiir die Beseitigung von SO, und NOy aus den Rauchgasen erforderiich sind. Die Beschleuniger haben relativ hohe
Energien (ca. 1MeV) und sind mit Ablenkeinheiten zur Strahifihrung Gber den Querschnitt des Rauchkanals ausgestattet, was
erhdhte Aufwendungen erfordert.

Ziel der Erfindung

Das Ziel der Erfindung ist die weitere Senkung des Energieverbrauchs fiir die Beseitigung von SO, und NO, aus Rauchgasen.

Darlegung des Wesens der Erfindung

Der Erfindung fiegt die Aufgabe zugrunde, ein Verfahren zur strahleninduzierten Reduzierung des SO;- und des NO,-Gehaltes

von Rauchgasen anzugeben, bei dem die Reaktionsprodukte in trockener Form anfallen.

Die Aufgabe wird durch Kombination der folgenden Verfahrensparameter gelést:

— Bestrahlung des Rauchgases mit beschleunigten Elektronen, deren Energie im Bereich von 50 bis 500keV liegt, mit
Bestrahlungsdosen von 0,4 bis 1 Mrad.

— Zusatz von Ammoniak oder einem anderen geeigneten Reagens zur Bildung von festem Sulfat bzw. Nitrat vor oder wahrend
der Bestrahlung und

— Anlagen eines elektrischen Feldes mit Feldstérken bis zu 200V/cm.

Uberraschenderweise wurde gefunden, da unter diesen Bedingungen die energetische Ausbeute um den Faktor § gegeniiber

den bisher bekannten Verfahren verbessert wird; ein Effekt, der nicht vorauszusehen war.

Das vorgeschiagene Verfahren erfordert keine homogene Bestrahlung des gesamten Rauchgasvolumens in der Reaktionszone.

Damit aber er6ffnet sich die Méglichkeit, auch Niederenergiebeschleuniger einzusetzen, was einen wesentlichen Fortschritt

bedeutet, da solche Beschleuniger einen geringeren Aufwand erfordern und einfacher handhabbar sind.

Niederenergiebeschleuniger senken aulRerdem den Aufwand fir die erforderlichen Abschirmungen. Die Zuldssigkeit

inhomogener Tiefendosisverteilungen im Rauchgas erschliel3t auRerdem die Méglichkeit, gepulste Spannungsversorgung flr

die Beschleuniger anzuwenden. '
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Die Bestrahlung des Rauchgases kann von einer Seite oder auch von zwei Seiten erfolgen, wobei der Einsatz von
Elektronenbeschleunigern mit sog. Flachstahl besonders vorteilhaft ist. Die Energien der beschieunigten Elektronen liegenim
Bereich von 50 bis 500keV.

Zur Durchfiihrung des Verfahrens wird eine Reaktionszelle eingesetzt, in der Metallelektroden, z.B. in Form von Netzen, zur
Erzeugung des erforderlichen elektrischen Feldes installiert sind. Fenster in der Wand der Zeile erlauben den Eintritt der
beschieunigten Elektronen. Der Reaktionszelle ist ein Abscheider (z.B. ein Zyklon) fiir die Sammlung der Reaktionsprodukte
nachgeschaltet.

Ausfithrungsbeispiel

Die Figur zeigt das Schema einer Reaktionszelle.

Die Reaktionszelle besteht aus einem Keramikgefa® 1, in dem Metallnetze 2 aus Nickel als Elektroden isoliert voneinander in
einem Abstand von 16cm zueinander montiert sind. An beiden Seiten des KeramikgefaRes 1sind Titanfenster 3 angebracht, die
gleichzeitig die Austrittsfenster fiir den Elektronenstrahl der beiden Niederenergieelektronenbeschleuniger 1 und il bilden. Die
Fensterdicke betrégt 15,um bei einer Flachenmasse von 0,65 kg.m~% Katoden 6 haben die Form eines Zylinders und werden von
einer Bleiabschirmung 4 umgeben, so da im Abstand von 1m die geforderten Strahlenschutzgrenzwerte erreicht werden. Es

- wird ein Flachstahl einer Ldnge von 1 m erzeugt. Uber das Kabel 7 erfolgt die Hochspannungszufithrung.

Durch die Reaktionszelle 1 wird Rauchgas, dem Ammoniak zugesetzt wird, mit einem Volumenstrom von 1,4 - 10*m3/h geleitet.
Das Rauchgas enthilt 1000 ppm So, und 990 ppm NO,. An die Elektroden 2 ist eine Gleichspannung angelegt, so dafd zwischen
ihnen eine Feldstarke von 100V/cm herrscht, Beim Durchgang des Rauchgases durch die Zelle 1 erhalt es eine Dosis von 0,4 Mrad
(die elektrische Leistung der beiden Beschleuniger betrégt jeweils 7kW). Nach Verlassen des der Reaktionszelle
nachgeschalteten Zyklons sind im Rauchgas noch 200 ppm SO, und 400 ppm NO, enthalten, d.h. es erfolgt eine 80 %ige bzw.
60%ige Reduzierung.
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