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(57) Abstract

A process for the selective or simultaneous elimina-
tion of noxious substances, in particular sulphur oxide and/
or nitrogen oxide, from smoke gas through irradiation of the
smoke gas with electron-beams. The process is implemented
in successive stages, using at least two stages arranged in
line and provided each with an electron accelerator or an
electron accelerator head as electron-beam source. The Rouhgos -
smoke gas is irradiated by partial irradiation doses which “®e ¥
when added up give the desired total irradiation dose. The
smoke gas is forcibly and thoroughly mixed between the ir-
radiation stages. The irradiation chamber of each stage is adapted to the form of the irradiation field, its dimensions being
approximately equal to the effective range of the electron-beams used in the irradiation chamber.
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(57) Zusammenfassung

Verfahren zur selektiven oder simultanen Abscheidung von Schadstoffen, insbesondere Schwefel- und/oder
Stick(stoff)-oxiden aus Rauchgas durch Bestrahlung der Rauchgase mit Elekironenstrahlen. Das Verfahren wird stufen-
weise zeitlich nacheinander durchgefiihrt, wobei mindestens zwei, jeweils eine Verfahrenslinie bildende Stufen verwendet
werden, die mit mindestens je einem Elektronenbeschleuniger oder Elektronenbeschleunigerkopf als Elektronenstrahl-
quelle ausgeriistet sind. Die Bestrahlung des Rauchgases erfolgt mit Teilbestrahlungsdosen, die als Summe die gewiinschte
Gesamtbestrahlungsdosis ergeben. Das Rauchgas wird zwischen den Bestrahlungsstufen zwangsweise durchmischt. Die
Bestrahlungskammer jeder Stufe wird der Form des Bestrahlungsfeldes angepasst, wobei ihre Abmessungen annihernd
gleich der effektiven Reichweite der verwendeten Elektronenstrahlung in der Bestrahfungskammer gewihlt werden.
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"Verfahren zur selektiven oder simultanen Abscheidung von
Schadstoffen aus Rauchgasen durch Bestrahlung der Rauchgase
mit Elektronenstrahlen®

Die Erfindung betrifft ein Verfahren gem&B dem Oberbegriff vaon
Anspruch 1.

Der immer intensiver werdenden Nutzung der Natur und der damit
fortschreitenden Belastung mit industriellen Abf&llen und
Schadstoffen stehen in zunehmendem MaBe Anstrengungen zum Er-
halt unserer natirlichen Umuwelt gegeniiber. Eines der heraus-
ragenden Probleme ist hierbei die Belastung von Luft, Wasser
und Boden durch Luftschadstoffemissionen von Kraftwerks- und
Industriefeuerungen, Verkehr und Haushaltungen. Sie tragen
ihren Teil zu dem vieldiskutiertenm "sauren Regen", dem "Wald-
sterben" und den sich h&ufenden "Smog"-Situationen bei. Schue-
feloxid (S0) und Stickstoffoxide (NDX) werden heute hierfir
als wesentliche Schadstoffe angesehen. Als Hauptverursacher

sind hier Kraftwerks- und Industriefeuerungen zu nennen.
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Wihrend bei GroBfeuerungsanlagen die Entstaubung der Rauchgase
bereits heute weitgehend geldst ist, stellen die Emissionen
vaon Schuwefeloxid (SDX), insbesandere Schwefeldioxid (SDZ),

und Stickoxid (NO ) noch erhebliche Probleme dar.

Urs8chlich sind diese Schadstoffe bedingt bei
o SUZ: durch den Schmefelgehalt der Brennstaoffe
a] NUX: durch Verbrennungsvorgé@nge in den

Feuerungsanlagen.

MaBnahmen zur Reduktion von Schadstoffemissionen milssen daher
bei GroBfeuerungsanlagen am Brennstoff, der Feuerungsanlage
bzw. beim Rauchgas ansetzen. Als prim8@re MaBnahme kommen die
Verwendung schwefelarmer Brennstoffe, die Vorentschwefelung
der Brennstoffe und die Verbesserung der Feuerungsanlagen in
Betracht. Diese Prim&rmaBnahmen reichen jedoch nicht aus, um
die vorgeschriebenen Grenzwerte zu erreichen. Dieses 1&8t

gich nur durch sekundiire MaBnahmen zur Abgasreinigung, teil-
weise in Kombination mit Prim&rmaBnahmen, realisieren. Bei se-
kunddren MaBnahmen sind die erzeugten Rauchgase‘selbst dem

Reinigungsprozel unterworfen.

Sekundire Verfahren zur Rauchgasreinigung sind in vielen Vari-

anten bekannt und z. T. eingefihrt.

Die zur Abscheidung von SDX und/ader NOx fihrenden Reaktigonen

lassen sich dabei in folgende Reaktionsstufen einteilen:

a) Bildung freier Radikale durch Elektronenbestrahlung (und
als Folge von Begleitreaktionen)

b) Oxidation van SDZ und NO_
c) Bildung van H,50, und HNO

24 3
d) Reaktion mit NH3 zu festen Ammaniumverbindungen.

Alternativ wurde auch vorgeschlagen, die Ammoniumverbindungen

wieder thermisch aufzuspalten, NH, zuriickzugewinmen und von

3
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den Endprodukten (UZ, NZ’ SDZ) das erhaltene Reichgas (SUZ)
weiterzuverarbeiten. Auch andere Absorptionsmittel, z. B.

EaD/Ea(DH)Z, wurden vorgeschlagen bzw. eingesetzt.

Das Verfahren kann sowohl zur selektiven Abscheidung einer
Schadstoffkomponente als auch zur simultanen Abscheidung
mehrerer Schadstoffkomponenten, insbesondere Sﬂx und NDX,
eingesetzt werden.

Hei einigen bekannten Versuchs- bzw. Pilotanlagen nach dem
EBDS-Verfahren wird das Rauchgas hei nur einmaligem Durchgang
durch das Bestrahlungsfeld in einer Bestrahlungskammer ein-
oder zweiseitig bestrahlt. Hierbei steht die Forderung nach
einer m8glichst guten Nutzung der eingesetzten Elektronenbe-
strahlung im allgemeinen der Notwendigkeit einer mi@glichst
wirkungsvollen Umsetzung der Schadgase gegenilber. Letzteres
erfordert eine mdglichst gleichm&ssige Bestrahlung des -Rauch-
nases. Beide Forderungen widersprechen sich in der Regel. Bei
einseitiger Bestrahlung ist wegen der abnehmenden Intensitdt
der Strahlung l&ngs ihrer Ausbreitungsrichtung ein &8rtlich
stark divergierender, in summa schlechter Wirkungsgrad beil

der Umsetzung der Schadstoffe erreichbar (z. T. weniger als

50 %).

Konzeptionell hat man versucht, eine m8glichst homaogene Be-
strahlung der Rauchgase durch Aufbau eines quasihomogenen Be-
strahlungsfeldes, das durch (berlagerung der Bestrahlungsfel-
der zweier oder mehrerer Beschleuniger gebildet wird, zu be-
wirken. In diesem Sinne hat man auch bei den bisher bekannten
EBDS~-Anlagen versucht, durch paarweisen Einsatz von "Elektro-
nenkananen" eine midglichst homogene Bestrahlung mit der erfor-
derlichen Dosis zu bewirken. Dies ist jedoch nur mit einer
Uber- bzw. Unterstrahlung einzelner Partien des Bestrahlungs-
gutes (Rauchgas) und ebenfalls einem Verlust an Wirkungsgrad
miiglich.
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Ausgehend von der Feststellung, dal der Abscheidegrad der
Schadstoffe im Rauchgas - besonders aber der der Stickoxide -
bei einmaliger Bestrahlung der Rauchgase tendenziell im
Bereich niedriger Dosiswerte ( = 1 Mrad bzw. = 10 Kgray).
gtark mit der (absorbierten) Dosis zunimmt, dann aber nach
weniger starker Zunahme ein Maximum erreicht und dann sogar
wieder ébnimmt, wurde zur Verbesserung des Abscheidegrades
auch eine stufenweise BHestrahlung vorgeschlagen, chne aller-
dings gleichzeitig eine optimale Energie- und Strahlnutzung
und homogene Bestrahlung des Rauchgases sicherzustellen.

~Letzteres ist nicht zuletzt auch eine Frage der wechselseitigen

Anpagsung vaon Strahlungsfeld, Rauchgasdurchsatz und Form und
Abmessung der Bestrahlungskammer, sowie der Betriebssicherheit
und Transparenz der verwendeten Elektronenstrahlaustritts-
fenster. Bei den Ublicherweise verwendeten Niederenergiebe-
schleunigern mit Strahlenergien unter etwa 300 KeV kann man
aber bekannterweise wegen des sonst starken Energieverlustes
nur relativ diinne, mechanisch und thermisch meist instabile
Fensterfolien verwenden, die man dann kilhlen und stitzen muB,
z. B. durch eingebaute Stege, Gitter oder Lochplatten. Dies
senkt wiederum die Transparenz und damit den Wirkungsgrad der
Anordnung. Hinzu kommt, daB diese Fenster (Folien aus Leicht-
metall, z. B. Titan oder Titanlegierungenj in der Regel direkt
dem hestrahlten Rauchgas und damit seinen die Betriebssicher-
heit beeintréchtigenden Einfllssen ausgesetzt sind.

Zusammenfassend sind also bei den bisher bekanntgewordenen

EBDS~Anlagen und Vaorschl&gen folgende Nachteile zu vermerken:

a) die ungeniigende wechselseitige Abstimmung der pro Zeitein-
heit anfallenden Rauchgasmenge, Bestrahlungs(Reaktions)kam-
mer-Abmessungen und Form und der Elektronenstrahlenergie und

b) die oft hohen Absorptionsverluste in den Elektranenbeschleu-
niger- und/ader Bestrahlungskammerfenstern,

c) die inhomogene Bestrahlung der Rauchgase beim Durchgang

durch die Hestrahlungskammer.

>
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All dies hbeeintr8chtigt dem energetisch/strahlentechnischen

Wirkungsgrad des Verfahrens und damit seine Wirtschaftlichkeit.

Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, ein Verfahren der
eingangs genannten Art zu schaffen, bei dem durch geeignete
Verfahrensfihrung (Schritte), durch geeignete Wahl der Strah-
lenenergie und durch wechselseitige Anpassung des Strahlenfel-
des an Form und Abmessungen der Rauchgaskan#dle und Reaktions-
kammern (Bestrahlungskammern) oben genannte Nachteile vermie-
den werden und ein optimaler strahlentechnischer Wirkungsgrad
sichergestellt wird, was gleichsam zu einer Verringerung des
apparativen Aufwands und der einzusetzenden Primd@renergie und

damit zu einer Optimierung des Verfahrens filhrt.

Die Aufgabe wird erfindungsgem&8 durch die kennzeichnenden Ver-

fahrensschritte des Anspruchs 1 gelist.

Ausgestaltungen der Erfindung sind in den Unteranspriichen 2

bis 14 beschriehben.

Vorrichtungen zur Durchfilhrung des Verfahrens sind aus den Un-

teranspriichen 15 bis 27 ersichtlich.

Da bekannt ist, daB beim EBDS-Verfahren die bendtigte Strah-
lendasis nahezu unabhdngig von der Dosisleistung ist und

sich durch fraktionierte Bestrahlung die Abscheiderate der
Schadstoffe verbessern l&sst, wird zur Vermeidung obengenann-
ter Nachteile eine stufenweise Bestrahlunmg vorgeschlagen, bei
der nach dem Erfindungsgedanken die Bestrahlung nacheinander
mit Teilbestrahlungsdosen erfolgt, die gewlnschte Gesamtbe-
strahlungsdosis sich als Summe der Teildosen ergibt, das
Rauchgas zwischen den Bestrashlungsstufen zwangsweise durch-
mischt wird und die zu jeder Stufe zugeordnete Bestrahlungs-
kammer der Form des Bestrshlungsfeldes angepasst und ihre Ab-
messungen anndhernd gleich der effektiven Reichweite der ver-

wendeten Elektronenstrahlung in der Bestrahlungskammer ist.
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Hierbei sichert die stufenweise Bestrahlung mit Teildosen,

die in summa der bendtigten Gesamtdosis entsprechen, in Ver-
bindung mit der zuangswéisen Durchmischung zwischen den ein-
zelnen Stufen und der Anpassung der Bestrahlungskammer an Form
und Abmessung des jeweiligen Bestrahlungsfeldes einerseits

gine maximale Nutzung der Elektronenstrahlung in jeder Ein-
zelstufe, ohne ein homogenes Strahlenfeld erzeugen zu missen,
und liefert andererseits infolge der statistischen Durchmischung
zwischen den einzelnen Bestrahlungsstufen mit wachsender Stufen-
zahl ein zunehmend haomogen bestrahltes Rsuchgas. Es wird hier-
durch eine guasihomogene Bestrahlung bei gleichzeitig besserer
Strahlnutzung (Wirkungsgrad auch unter Beriicksichtigung der
Fensterverluste grdler als 75 %) und damit eine Senkung des

Energie-Einsatzes und der Kosten ermdglicht.

Fiir eine energetische Optimierung des Verfahrens ist weiterhin
von Hedeutung, daB bei allen Rauchgasreinigungsverfahren pro
Zeiteinheit relativ groBe Rauchgasmengen bei Normaldruck an-
fallen und "verarbeitet" werden miissen. Bei kohlebeheizten
Kraftwerken fallen beispielsweise ca. 360.000 cbm Rauchgas
stindlich an. Die linearen Abmessungen der Rauchgaskan&le
betragen bis zu etwa 5 m. Bei der technischen Realisierung des
Elektronenbestrahlungsverfahrens muB die Durchdringungsf&hig-
keit der erzeugten Elektranenstrahlung und dafiir susschlagge-
benden Strahlenergie mit der Dichte des Rauchgases und den Ab-
messungen der Bestrahlungskammer (Reaktor) abgestimmt werden.
Dies erfordert vaorteilhaft Anlagen mit Strahlenergien im Be-
reich 500 bis 1000 HKev.

In dem als vofteilhaft genannten Energiebereich von 500 bis
1000 KeV sind die prozentualen Energieverluste im Elaktruhen—
strahlfenster (bei gleicher Dicke) weitaus geringer als heil
Niederenergiebeschleunigern, Im Hinblick auf mechanische Sta-
bilit&t und thermische Belastbarkeit kann hier das Fenster
dicker (etwa 30 - 10‘3 mm Titan oder Titanlegierung) gemacht

werden, ohne daB es einer mechanischen, die Transparenz
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beeintréchtigenden Abstiitzung bedarf. Zudem kann es hier
vorteilhaft auch noch als Doppelfenster ausgebildet werden,
wobei das Kihlmedium (Inertgas oder rauchgasfreie Luft) den
Zwischenraum durchstr@mt, so daB das Strahlaustrittsfenster
des Beschleunigers nicht direkt den Einfliissen des mit Schad-
stoffen und Zus#tzen (z. B. Ammoniak) beladenen Rauchgases
ausgesetzt ist, was wiederum die Betriebssicherheit des Systems
positiv beeinflusst. Ein solches Doppelsystem, bestehend aus
zwei Titanfolien mit je 30 . 107> mm Dicke h#tte z. B. bei
1000 KeV eine Transparenz von ca. 92 %, bei 500 KeV von ca.
80 %, bei 300 KeV jedoch nur ca. 55 % und bei 200 KeV nach
ca. 35 %.

Um das Verfahren nach dem Erfindungsgedanken wirksam zu gestal-
ten, sollen mindestens zwei, vorzugsweise jedoch drei oder mehr

Stufen in Serie eingesetzt werden und eine Linie bilden, wohei

~zwigchen den Stufen Mittel zur turbulenten Durchmischung des

HBestrahlungsgutes vorgesehen sind (z. B. Gebl#se, Impeller,
Leithleche).

Eine Abart der Durchmischung besteht darin, dal die Medien
w8hrend der Bestrahlung derart gefiihrt sind, daB Gasvolumina,
die bei einer ersten Bestrahlung einer relativ hohen Bestrah-
lungsdosis ausgesetzt sind, bei einer weiteren Bestrahlung in
Bereichen unter der Bestrahlungsgquelle hipdurchgefiihrt werden,
in demen sie einer geringen Strahlenbelastung ausgesetzt sind,
wdhrend gleichzeitig Gasvolumina, die bei der ersten Bestrah-
lung einer relativ niedrigen Bestrahlungsdosis ausgesetzt
sind, bei einer weiteren Bestrahlung in Bereichen unter der
Bestrahlungsquelle durchgefiihrt werden, in denen sie einer
hohen Strahlenbelastung ausgesetzt sind. Zwischen den einzel-
nen Bestrahlungsvorgéngen kann gleichzeitig noch eine Durch-
mischung der Teilvoluming stattfinden.

Eine Ausgestaltung der Erfindung besteht darin, daB die erste

Bestrahlung mit einer Teildosis veon 60 % bis 100 % und die
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zweite Bestrahlung mit einer Teildosis von 10 % bis 30 %

und umgekehrt durchgefithrt wird.

Bei n Teilstufen (n > 2) ist das Verfahren analog durchfihr-
bar, wenn der Bestrahlungskanal jeder der n Stufen in die
Segmente a

8, e.. @] aufgeteilt wird und jedes Teilvolumina

17 72
beim Durchgang durch die n Stufen vaon a, nach By e bis a_

{iberwechselst.

Ruch ist das Verfahren gemdB dem Erfindungsgedanken nicht auf
den an sich bekannten Einsatz von Ammoniak als Absorbens be-
grenzt. Auch andere Stoffe &hnlicher Art wdren denkbar, ins-
besondere wenn damit die erforderliche Bestrahlungsdosis ge-
senkt werden kann und/ader andere Reaktionsprodukte erhalten
werden sollen. Eine Senkung der Dosis kann auch durch Zugabe
reaktionsheschleunigender Additive und/oder Wasserzusdtze und/ )
oder zusdtzliche elektrische Felder innerhalb der Bestrahlungs-
kammern erreicht werden. In Verbindumg mit den oben genannten
MaBnahmen ist damit eime weitere Steigerung der Effizienz und

Wirtschaftlichkeit des Verfahrens gegeben.

In den Figuren 1 bis 8 sind Ausfihrungsbeispiele von Anlagen

zur Durchflhrung des erfindungsgem#fen Verfahrens dargestellt.

. Flir die einander entsprechenden Bauelemente werden in den ein-

zelnen Figuren dieselben Bezugszeichen verwendet.

Die aus Figur 1 ersichtliche Anlage weist drei in Serie ge-
schaltete Elektronenbestrahlungseinrichtungen 1 auf, die je-
weils eine Teilbestrahlungsdosis abgeben. Die Teildosen erge-
ben in ihrer aufsummierten Wirkung die gewlnschte Gesamtbe-
strahlungsdosis, die z. 8. auch vaon finf einzelnen Elektronen-
bestrahlungseinrichtungen geliefert werden kdnnte. Nach jeder
Elektronenbestrahlungseinrichtung ist eine Durchmischungsein-
richtung 2 angeordnet, die das bestrahlte Rauchgasgemisch
durchmischen. Bevor das Rauchgas in die erste Bestrahlungs-

stufe eintritt, wird es in einer Auffangvorrichtung 3 von
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Flugasche gereinigt und in einer Zusatzeinrichtung & mit z.B.
Ammoniak in vorzugsweise stochiometrischem Verhdltnis zu
Schuwefeldioxid (SUZ) und Stickstoffoxid (NDX) angereichert.
Eine Einrichtung 5 dient zur Temperaturregelung des Gemisches,
dem nach Durchlauf der Elektronenbestrahlungs- und Durchmi-
schungseinrichtungen 1 bzw. 2 vor dem Abzug in den mit 6
bezeichneten Schlat in einer Auffahgeinrichtung 7 die Reak-
tionsprodukte (Ammonium-Sulfat/Nitrat) entzogen werden. Hier-

bei handelt es sich um pulverige Ausfdlle.

Bei der in Figur 2 dargestellten Anlage erfolgt das Abfangen
der Flugasche in der Auffangvarrichtung 3, die Zugabe der
Zusdtze mittels der Zusatzeinrichtung 4,die Durchmischung in
der Durchmischungseinrichtung 2 und die Temperaturregelung

mit Hilfe der Einrichtung 5 wiederum am Eingang der Verfahrens-
linie. Hingegen wird die Abscheidung der Reaktionsprodukte
(pulverige Ausfdlle) dezentral nach jeder Bestrahlungs- und
Durchmischungsstufe 1 bzw. 2 durch dezentrale Einrichtungen 7
durchgefihrt.

Gem&B der Ausfihrungsvariante nach Figur 3 wird die Flugasche
am Anfang der Verfahrenslinie abgefangen. Die pulverigen Aus-
fdlle werden am Ende der Verfahrenslinie ausgefdllt. Der Zusatz
von Zusdtzen, z. 8. van Ammoniak oder eventuell anderen Stof-
fen, die Temperaturregelung und die Bestrahlung erfaolgen de-

zentral stufenweise.

Wiederum eine andere Variante zeigt Figur 4. Hier wird nur

die Flugasche am Eingang der Verfahrenslinie (zentral) ahgefan-
gen, wdhrend die lbrigen Verfahrensschritte modulartig aufge-
baut sind und jeweils Zusatzzugabe, Temperaturrege;ung, Be-
strahlungsteil und Abscheidung der pulverigen Ausf&dlle bein-
halten. Die Durchmischung (2) erfolgt zwischen den Modulbau-
gsteinen. Es handelt sich praktisch um eine Kombination der

Anlagen aus den Figuren 2 und 3.
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Bei allen Verfahrensvarianten sind selbstverstd@ndlich auch
die erforderlichen Hilfs- und MeBmittel, z. B. Pumpen, Ab-
scheider, Filter, Temperieraggregate, MeB- und Steuerein-
richtungen fir die Zusammensetzung des ein- und ausgehenden
Rauchgases, die Reaktionstemperatur und die eregelte Zugabe
der Zus#tze integriert.

Die in den Figuren 1 bis & gezeigten Ausflihrungsbeispiele
zeigen Anlagen zur Durchfihrung des erfindungsgem&Ben Ver-
fahrens, wie sie vornehmlich fir die simultane Abscheidung
van SUX und NDX in Betracht kommen. Es ist selbstredend, daB
Bei Einsatz der in den Fiquren 1 bis & gezeigten Ausflhrungs-
beispiele zur selektiven Abscheidung von NDx var bzw. nach
giner Rauchgasentschwefelungsanlage die mit & bezeichneten
Schlote bzw. die mit 3 bezeichneten Auffangvaorrichtungen fir
Flugasche entfallen kﬁnnen,rda diese in der Regel den Ent-
schwefelungsanlagen nach- bzw. vorgeschaliet sind.

Einen speziellen Aufbauvorschlag einer Simultananlage nach
dem Erfindungsgedanken filir einen Kraftwerksblock 100 Mmel
zeigt Figur 5, wobei die elektrischen Versorgungseinrichtun-

gen mit (5) bezeichnet sind.
Hierbei wird vaon folgenden Annahmen ausgegangen:

-~ Feuerungsanlage fir Steinkchle mit 1 % S-Gehalt
- erzeugte Rauchgasmenge M = 360.000 m3/h

- Wirkungsgrad = 75 %

- Rauchgasdichte g = 1,3 kg/m3

- Bestrahlungsdosis D = 1,5 Mrad
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Hieraus ergibt sich die benétigte Strahlleistung L100 der Beschleuniger-
anlage fir einsn 100 ngl-Block Zu '

o oM.Q.D _ 360.000.1,3.15
Lioo = —mr— - T 75 om0 = 2,6 MW

Fir die Bestrahlung werden also, 2,6 % der Blockleistung bendtigt! Disses
wdre weniger als bei anderen chem.-therm. Rauchgasreinigungsverfahren.
Die bendtigte Strahlleistung von 2,6 MW kdnnte z.B. realisiert werden
mit drei Bestrahlungsanlagasn 800 KV / 1000 KW, von denen jede finf Be-
strahlungskdépfe mit einer Leistung von 800 KV / 250 mA besitzt.

Gemé&B der in Figur 5 dargestsllten Anlagen kénnen die fiinf Bestrahlungs-
kopfe jeder Teilanlage im Sinne des Erfindungsgedankens in Serie geschal-
tet werden, wobei zwischen den Stufen durchgemischt wird, sodaB sie eine
Teillinie flr 1/3 der Rauchgasmenge bilden, d.h. 120.000 m*/h. Die drei
Teillinien kdnnen dann wahlweise wiederum in Serie oder im Parallelbe- -
trieb (wie in Figur 5 dargestellt) gefahren werden, wobei jede Teilli-
nie wahlweise auch unabhdngig von den anderen betrieben oder stillge-
legt werden kann. Dadurch ist eine individuelle Anpassung an die je-
weils gefahrene Last méglich. Primdr wird zunichst nur eine Linie einge;
setzt; erst dann/wenn bei ausreichender Durchmischung die Kapazitit der
einen Linie nicht ausreicht, ist es vorgesehen, sukzessiv die anderen ein-

zusetzen.

Bei Einsatz der in Figur 5 gezeigten Anlage zur selektiven Entstickung
kann wegen der ervorderlichen niedrigeren Bestrahlungsdosis (etwa

0,6 Mrad) ein entsprachend gréBerer Kraftwerksblock (etwa 250 Mwel) ent-
stickt werden. bzw. es wird in diesem Fall fiir den vorstehend genannten

Kraftwarksblock von 100 MW _ nur eine der drei in Fignr 5 gezeigten Teil-
.

1
anlagen benotist.
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GemaR der in Figur 5 dargestellten Anlage konnen die fiinf Bestrahlungs-
kopfe jeder Teilanlage im Sinne des Erfindungsgedankens in Serie geschal-~
tet werden, wobei zwischen den Stufen durchmischt wird, und sie eine 4
Teillinie fiir 1/3 der Rauchgasmenge bilden, d.h. 120.000 m3/h. Die drei

05 Teillinien konnen dann wahlweise wiederum in Serie oder im Parallel- :
betrieb (wie in Figur 5 dargestellt) gefahren werden, wobei jede Teil-
linie wahlweise auch unabhingig von den anderen betrieben oder still-
gelegt werden kann. Dadurch ist eine individuelle Anpassung an die jeweils
gefahrene Last moglich. Primir wird in Serie gefahren; erst dann, wenn

10 bei ausreichender Durchmischung der Durchsatz des gereinigten Rauchgases

nicht ausreicht, ist es vorgesehen, den Parallelbetrieb durchzufiihren.

Der konstruktive Aufbau einer der in Figur 8 beschriebenen drei Teillinien
ist beispielhaft in Figur 6 gezeigt.

15
Die Bestrahlungsanlage ist in separaten Riaumen 9a und 9b untergebracht, wo-
bei der Rauchgaskanal 10 mit den Bestrahlungskammern (11) und den dazwischen- .
liegenden Durchmischungsstufen (2) im eigentlichen Bestrahlungsraum (9b)
unterhalb der Erdoberfliche liegt, so daR hier ein Minimum an baulichem

20 Strahlenschutz erforderlich ist. Die Zu- und Abfiihrung der zu behandelnden
Rauchgase erfolgt - ebenfalls aus Griinden des Strahlenschutzes - aus den
oberirdisch angeordneten iiblichen Rauchgaskandlen iiber labyrinthformig aus- )
gebildete Schichte (12) mit der fiir die Streustrahlungsébschirmung erfor-
derlichen Dicke.

25
Auferhalb des Bestrahlungsraumes (9b) sind in dem rauchgaszufiihrenden Kanal
eine Auffangvorrichtung fiir Flugasche und Staub (3) und eine Einrichtung
zur Zugabe von Zusidtzen, z.B. H,0, NH, (4) sowie eine Temperiervorrich-
tung (5) der Bestrahlungsstufe vorgeschaltet. Im Ausgangskanal werden die

30 entstandenen Reaktionsprodukte, z.B. Amonium-Sulfat/Nitrat, in der Auffang-
vorrichtung (7) dem Rauchgas entzogen. Es ist selbstredend, daf die Auf- i
fangvorrichtung (3) entfallen kann, falls das zugefithrte Rauchgas schon

vorher von Flugasche und Staub gereinigt wurde.

35 Zu der in Figur g beschriebenen Teillinie besteht die Bestrahlungsanlage

beispielhaft aus fiinf Stufen mit je einem Bestrahlungskopf (1) iiblicher

S
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Bauart (mit Scanner) und einer zentralen elektrischen Versorgungseinheit
(8) (z.B. einem Hochspannungskaskadengenerator).Die einzelnen Bestrahlungs-
kopfe (1) sind dquidistant sternformig iiber T-formige Flansche (13) an die
Versorgungseinheit (8) angeflanscht. Ihre duBeren Mdntel bilden einen ge-
meinsamen - auf Erdpotential liegenden - Druckkessel, der zwecks besserer
Isolation, Kiihlung und Beriihrungssicherheit der Hochspannungskomponenten
mit Druckgas (z.B. 6 atii Schwefelhexafluorid) gefiillt ist.

Die konzentrische Anordnung der (Hochspannungs?) Versorgungseinheit und der
Bestrahlungskopfe ermdglichen einen platzsparenden, zweckmdfigen und war-

tungsfreundlichen Aufbau der Anlage.

Die Einstellung, Steuerung und Regelung der elektrischen Parameter (Hoch-

spannung, Strahlstrom usw.) erfolgt fiir die Anlage zentral und einheitlich.

Der prinzipielle Aufbau einer der fiinf Bestrahlungsstufen der in Figur 6°
beschriebenen Teillinie wird in Figur 72 und der zugeordneten Seitenan-

sicht 7b gezeigt.

Der Bestrahlungskopf (1) besteht hier aus einer evakuierten, vielstufigen
Beschleunigerrchre (14) mit einer auf negativem Hochspannungspotential
(gegen Erde) angeordneten Elektronenkanone (15). In ihr werden die Elek-
tronen erzeugt und unter Einwirkung der anliegenden Gleichspannung von vor-
zugsweise 600 bis 1000 kV auf die dementsprechende Energie (600 bis 1000
keV) beschleunigt. Die Hochspannungspole (16) der einzelnen Beschleuniger-
rohren sind bei dieser Anordnung durch konzentrisch innerhalb der flansch-
artigen, mit Druckgas isolierten, Verbindungen (13) liegenden Zufiihrungen
(17) mit dem Hochspannungspol der nicht gezeigten Versorgungseinheit (8)
verbunden. Bei dieser Anordnung werden die bei anderen Ausfiihrungen oft
storungsempfindlichen Kabelverbindungen vermieden und im genannten Span-

nungsbereich ein Hochstmafl an Betriebssicherheit erreicht.

Die in der Elektronenkanone (15) erzeugten, in der Beschleunigerrihre (14)

beschleunigten Elektronenstrahlen (18) werden mittels eines Ablenkmagneten (19)
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im Scanner (20) aufgefdchert. Die aufgefidcherten Elektronenstrahlen (18a)
treten dann durch ein fiir Elektronenstrahlen weitgehend transparentes .
diinnes Fenster (21), vorzugsweise aus einer 15 - 30 m«u dicken Folie aus

Titan oder einer Titanlegierung, in den Zwischenraum (22) und nach Durch- .
dringen eines benachbarten zweiten Fensters (23) etwa gleicher Transparenz

in die in den Rauchgaskanal integrierte Béstrahlungskammer (11) ein.

Das Doppelfenster wird im Zwischenraum (22) zwischen beiden Fenstern (21)

und (23) durch einen Gasstrom (24), vorzugsweise einem Inertgas oder durch
einen rauchgasfreien Luftstrom, gekilhlt, im die durch teilweise Absorption
der Elektronen im Fenstermaterial entstehende Wdarme abzufiihren. Dabei kidnnen
an die Bestrahlungskammer (11) abschlieBenden Fenster (23), das keine (wesent-
liche) Druckdifferenz aufzunehmen hat, Vorrichtungen (25) vorgesehen werden,
um es kontinuierlich oder diskontinuierlich wiahrend des Betriebes und/oder

in Betriebspausen zu reinigen und/oder zu erneuern. Derartige Vorrichtungen
(25) konnen z.B. aus ablaufenden oder reversierenden Auf- und Abwicklern

mit Abstreifvorrichtung bestehen.

Wird ein rauchgasfreier Luftstrom zur Kihlung verwendet, so kann er nach
passieren des Zwischenraumes (22) in den Eingang der Bestrahlungskammer (11)
zuriickgefiihrt werden, damit die durch Wechselwirkung mit der Elektronen-
strahlung entstandenen Reaktionsprodukte, insbesondere Ozon, die direkte
Elektronenstrahlwirkung im Rauchgas verstiarken. '
Der Vorteil dieser Anordnung gegeniiber bekannten Fensteranordhungen be-
steht darin, daB
~ das den evakuierten Scanner (20) abschliefende, unter einer Druckdiffe-
renz von etwa 1 atil stehende Fenster (21) nicht dem direkten Einfluf des
Rauchgases (26) ausgesetzt ist und somit Korrosionseinfliisse und Ablage-
rungen vermieden werden, <
- das die Bestrahlungskammer (11) abschliefende Fenster (23) gereinigt und/
oder erneuert werden kann, :
- aufgrund der Luftkﬁhlung die Energieverluste im Doppelfenstersystem bei
den in Betracht kommenden Elektronenenergien (600 bis 1000 keV) klein ge-

halten werden kionnen (z.B. under 15 %) und
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- mechanisch empfindlichere Fenster mit hohen Verlustraten, wie sie beispiels-
weise als Einfachfenster mit Stegunterstiitzung, teilweise mit Wasserkiih-
lung fiir Elektronenstrahlen mit Energien kleiner als 500 keV eingesetzt
werden, vermieden werden konnen. .

Auch hieraus resultieren wiederum Lebensdauer, Betriebssicherheit und Effi-

zienz der Vorrichtung.

Die nach Durchtritt durch das Dbppelfenstersystem in die Bestrahlungskammer
(11) eintretenden energiereichen Elektronenstrahlen treten hier bei gleich-
zeitiger Aufstreuung mit dem Rauchgas und seinen Schadstoffen und Zusdtzen
in Wechselwirkung und verlieren dabei sukzessiv ihre Energie. Die Energie-
verteilung im dabei entstehenden dreidimensionalen Strahlenfeld, gekenn-
zeichnet durch seine Isodosenverteilung (27), ist durch die Geometrie (in
Figur 10 z.B. durch die Aufficherung) der primiren Elektronenstrahlung,
ihrer energieabhingigen Restreichweite RR bei Austritt aus dem Doppelfenster-
system und der ebenfalls energieabhingigen Aufstreuung vorgegeben. Wahrend
die Restreichweite RR mit wachsender Energie der (primiren) Elektronenstrah-
lung zunimmt, wird die Aufstreuung mit wachsender Energie geringer. Dement-
sprechend ergeben sich bei unterschiedlichen primiaren Elektronenenergien
(Beschleunigungsspannungen) unterschiedliche Feldverteilungen (Isodosen) der

in Figur 10 skizzierten Art.

Damit gemdB dem Erfindungsgedanken einerseits ein moglichst.grofler Teil des
Strahlenfeldes fiir die Bestrahlung des Rauchgases genutzt werden kann, an-
dererseits aber der Rauchgaskanal und die Bestrahlungskammer (11) nicht un-
notig grof gemacht werden sollen, werden Form und Grofe der Bestrahlungs-
kammer (11) so bemessen, daf sie das Strahlenfeld rdumlich moglichst voll-
stindig, vorzugsweise aber mindestens die 5 %-Isodosen-Kennlinie umschlieft,
wobei gleichzeitig ein Zusammenwirken mit der Temperiervorrichtung (5) die
Wandung der Bestrahlungskammer (11) entsprechend der giinstigsten Reaktions-
temperatur des Rauchgases temperiert wird., Auf diese Weise wird eine hohe
Nutzung der in die Bestrahlungskammer eingestrahlten Elektronen-strahlung

bei allerdings inhomogener Dosisverteilung im durchstromenden Rauchgas er-

zielt.
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Eine Homogenisierung der Dosisverteilangﬁim Rauchgas wird nach dem Erfin-
dungsgedanken dadurch erzielt, daB mehrere derartige Bestrahlungsstufen zu
einer (Teil) Linie in Reihe betrieben werden, wobei das dufchstrﬁmende Rauch-
gas zwischen den Stufen durchmischt wird, und die Soll-Bestrahlungsdosis

der (Teil) Linie sich aus der (mehrfach gefalteten) Wirkung der Einzelstufen

ergibt.

Die Durchmischung selbst kann dabei auf unterschiedliche Weise erfolgen.

Figur 8 gibt hierfiir die Beispiele a, b und c. Die Abbildungen stellen im
Prinzip einen Schnitt ldngs der Linie E - F der Figur 6 dar. Der Einfach-
heithalber sind jedoch nur drei (der fiinf in Figur & gezeigten) Bestrahlungs-
kopfe (1) dargestellt. In Figur 8 stromt das zu bestrahlende Rauchgas (26)

von der linken Bildseite durch die Zusatz- und Temperiereinrichtung (4, 5)
durch den labyrinthartigen Kanal (12) in die unterirdisch liegende Bestrah-
lungszone mit den drei Bestrahlungskammern (11) und gelangt iiber einen weiteren
labyrinthartigen Kanalabschnitt (12) in die Auffangvorrichtung (7) und von
dort weiter (in den nicht dargestellten Kamin). Zwischen den drei Bestrah-

lungskammern wird das Rauchgas in zwei Durchmischungsstufen durchmischt.

In Beispiel 823 bestehen die Durchmischungsstufen aus (rotierenden) Geblisen
(28). In Beispiel 8h wird die Durchmischung durch eine (Turbulenzen erzeugen-
de) Gestaltung des Rauchgaskanals zwischen den Bestrahlungskammern (1), z.B.
durch mehrfach geknickte Kanalabschnitte (29) erzielt. In Beispiel 8cC sind
schliefllich zusdtzlich noch Stau- und/oder die Stromungsrichtung bestimmen-
den Elemente (30), z.B. spezielle Gitter oder Lamelleneinsitze, zur Durch-

mischung vorgesehen.

Es ist selbstverstidndlich, daf derartige Durchmischungshilfen einzeln fiir

sich oder auch kombiniert eingesetzt werden konnen.
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1. Verfahren zur selektiven oder simultanen Abscheidung vaon
Schadstoffen, inshesondere Schuwefel- und/oder Stick(staff)-

oxiden aus Rauchgas durch Bestrahlung der Rauchgase mit Elek-

- tronenstrahlen, wobei das Verfahren stufenweise zeitlich nach-

einander durchgefihrt wird, und wobei mindestens zwei, Jjeweils
gine Verfahrenslinie bildende Stufen verwendet werden, die mit
mindestens je einem Elektronenbeschleuniger oder Elektronenbe-
schleunigerkopf als Elektronenstrahlquelle susgeridstet sind,
dadurch gekennzeichnet, dal die Bestrahlung des Rauchgases
stufenweise nacheinander mit Teilbestrahlungsdosen erfolgt,
die als Summe die gewilinschte Gesamtbestrahlungsdosis ergeben,
dal das Rauchgas zwischen den Bestrahlungsstufen zwangsweise
durchmischt wird, und daB die Bestrahlungskammer jeder Stufe

der Form des Bestrahlungsfeldes angepasst und ihre Abmessungen

‘anndhernd gleich der effektiven Reichuweite der veruwendeten

Elektraonenstrahlung in der Bestrahlungskammer gewdhlt werden.
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2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB
Zusdtze nach Abzug der Flugasche, Staub und Partikel vaor den

Bestrahlungsstufen zentral zugegeben werden.

3. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dal Zu-
gdtze nach Abzug der Flugasche, Staub und Partikel vor jeder

der einzelnen Bestrahlungsstufen deientral zugegehben werden.

4L, Verfahren nach Anspruch 2 oder 3, dadurch gekennzeichnet,
daBl die Zus#tze teilweise reaktionsbeschleunigende Stoffe ent-
halten.

5. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dafl die
Abscheidung der Reaktionsprodukte am Ende der Verfahrenslinie
var dem Einblasen in den Kamin (Schlot) zentral durchgefihrt

wird.

6. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB die
Abscheidung der Reaktionspradukte nach jeder Bestrahlungsstufe
dezentral durchgefiihrt wird.

7. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB das
Rauchgas zwischen den Bestrahlungsstufen durch statische Mittel

turbulent durchmischt wird.

8. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dal das
Rauchgas zwischen den Bestrahlungsstufen durch dynamische
Mittel durchmischt wird.

9. Verfahren nach Anspruch 1, 7 oder 8, dadurch gekennzeichnet,
daB die Medien w&hrend der Bestrahlung derart gefilhrt sind, das
Gasvolumina, die bei einer ersten Bestrahlung einerrelativ ho-
hen Bestrahlungsdasis ausgesetzt éind, bei einer weiteren Be-
strahlung in Bereichen unter der Bestrahlungsguelle hindurchge-
fiihrt werden, in denen sie einer geringen Strahlenbelastung
ausgesetzt sind.

2
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10. Verfahren nach Anspruch 1, 7 oder 8, dadurch gekennzeich-
net, daB die Medien w#hrend der Bestrahlung derart gefihrt
sind, daB Gasvolumina, die bei einer ersten Bestrahlung einer
relativ geringen Bestrahlungsdosis ausgesetzt sind, bei einer
weiteren Bestrahlung in Bereichen unter der Bestrahlungsguelle
hindurchgefiihrt werden, in denen sie einer hohen Strahlenbela-
stung ausgesetzt sind. |

11. Verfahren nach Anspruch 9 oder 10, dadurch gekennzeichnet,
daB die erste Bestrahlung mit einer Teildosis von 60 % bis

100 % und die zuweite Bestrahlung mit einer Teildosis van 10 %
bis 30 % durchgefihrt wird.

12. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB die
Bestrahlungskammern das Strahlenfeld rdumlich méglichst voll-
stidndig, vorzugsweise aher mindestens ihre 5 %-Isodosenkenn-

linie, umschliefen.

13. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, da@ die
Energie der verwendeten Elektronenstrahlung mindestens 500 keV
betrdgt.

14. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dall die
Energie der veruwendeten Elektronenstrahlung vorzugsweise im
Bereich 600 bis 1000 keV verwendet wird.

15. Varrichtung zur Durchfiihrung des Verfahrens nach einem

der Anspriche 1 bis 14, dadurch gekennzeichnet, daB jeweils
eine Durchmischungseinrichtung (2) einer Auffangvorrichtung
(3) fiir Flugasche und einer Zusatzeinrichtung (&), der min=-
destens zwei Elektronenbestahlungseinrichtungen (1) in Serie
nachgeordnet sind, zugeordnet ist, und dal sich an die serien-
geschalteten Elektronenbestrahlungseinrichtungen (1) eine die
Reaktionspraodukte aufnehmende Auffangeinrichtung (7) und ein

Schlat nachgeordnet sind (Fig. 1).
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16. Vorrichtung zur Durchfilhrung des Verfahrens nach einem

der Anspriiche 1 bis 14, dadurch gekennzeichnet, daB sich an
eine Auffangvorrichtung (3) fir Flugasche und an eine Zusatz-
ginrichtung (4) mindestens zwei Bestrahlungsstufen anschlies-
sen, die jeweils eine Elektranenbestrahlungseinrichtung (7),
eine Durchmischungseinrichtung (2) und eine Auffangeinrichtung
(7) flr die Reaktionsprodukte auFuéisen, und daBl die letzte
Auffangeinrichtung (7) direkt an den Schlat (8) angeschlossen
ist (Fig. 2).

17. Vorrichtung zur Durchfiihrung des Verfahrens nach einem

der Anspriiche 1 bis 14, dadurch gekennzeichnet, daB einer Auf-
fangvorrichtung (3) fir Flugasche gine mindestens zweistufige
Bestrahlungsanordnung nachgeardnet ist, daB jede Stufe eine
Zusatzeinrichtung (4), eine Temperaturregeleinrichtung (5)

und eine Elektronenbestrahlungseinrichtung (1) aufweist, dafB
zwischen den Stufen eine Durchmischungseinrichtung (2) vorge-
sehen ist, und daB die letzte Stufe an eine Auffangvorrich-
tung (7) fiir die Reaktionsprodukte mit nachgeordnetem Schlot
(68) angeschlossen ist (Fig. 3).

18. Vorrichtung zur Durchfiihrung des Verfahrens nach einem

der Anspriiche 1 bis 14, dadurch gekennzeichnet, daB einer
mindestens zweistufigen Bestrahlungsanlage eine Auffangvarrich-
tung (3) fiir Flugasche vorgeschaltet und ein Schlat (6) nach-
geschaltet sind, und daB jede Stufe der Bestrahlungsanlage

aus einer Elektronenbestrahlungseinrichtung (1), einer Durch-
mischungseinrichtung (2), einer Zusatzeinrichtung (&), einer
Temperaturregeleinrichtung (5) und einer Auffangeinrichtung (7)
fiir die Reaktionsprodukte besteht (Fig. &4).

19. Vorrichtung zur Durchfiihrung des Verfahrens nach Anspruch
15, 16, 17 oder 18, dadurch gekahnzeichnat, dal das Fenster-
system aus zwei flr Elektronenstrahlen weitgehend transparenten
Fenstern besteht, von denen das eine die Beschleunigerrdhre

gegen den AuBenraum und die andere die Bestrahlungskammer
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abschliefien, beide Fenster in Richtung der prim&ren Elektro-
nenstrahlen in Reihe angeardnet sind und der Zwischenraum

mit einem durchstrimten Gas gekiihlt wird (Fig. 7a und 7).

20. Varrichtung nach Anspruch 19, dadurch gekennzeichnet, daB
der Zwischenraum zwischen beiden Fenstern mit einem Inertgas
(z.8. NZ) geklhlt wird.

21. Vorrichtung nach Anspruch 19, dadurch gekennzeichnet, daf
der Zwischenraum zwischen beiden Fenstern mit einem rauchgas-

freien Luftstrom gekiihlt wird.

22.Vorrichtung nach Anspruch 21, dadurch gekennzeichnet, daB
der Luftstrom nach Passieren des Zwischenraumes zwischen beiden
Fenstern in den Eingang der zugehdrigen Bestrahlungskammer ge-
fiihrt wird und seine durch Wechselwirkung mit der Elektronen-
strahlung entstandenen Reaktionsprodukte den Abscheideeffekt

im Rauchgas verstdrken.

23. Vorrichtung nach Anspruch 19, dadurch gekennzeichnet, daf
mindestens das die Beschleunigerrdhre abschlieBende Fenster
aus einer 15 bis 40 mee dicken Folie aus Titan oder einer
Titanlegierung besteht.

24. Vorrichtung nach Anspruch 19 oder 20, dadurch gekennzeich- .
net, dal das die Bestrahlungskammer abschlieflende Fenster aus
einer 15 bis 4O m 4« dicken Folie aus Titan oder einer Titan-
legierung, bzw. Baus einer anderen Metallfolie (z.B. Aluminium)
mit entsprechender Transparenz fir die Elektranenstrahlen
besteht.

25. Vorrichtung nach Anspruch 19 oder 24, dadurch gekennzeich-
net, daB das die Bestrahlungskammer abschlieBende Fenster mit
Vorrichtungen versehen ist, um es kontinuierlich oder dis-
kontinuierlich wihrend des Betriebes und/oder in Betriehspausen

zu reinigen und/oder zu erneuern.



WO 87/02597 PCT/EP86/00549

as

10

-8 -

26. Vorrichtung nach Anspruch 25, dadurch gekennzeichnet, daB
die Vorrichtung aus ablaufenden oder reversierenden Auf- und

Abwicklern mit Abstreifvorrichtungen besteht.

27. Vorrichtung zur Ourchfihrung des Verfahrens nach Anspruch
15, 16, 17 oder 18, dadurch gekannzaichnét, dafl die Bestrah-
lungsanlage aus mindestens zwel Bestrahlungskdpfen und einer
zentralen elektrischen Versorgungseinheit besteht, wghei die
Bestrahlungskdpfe &guidistant Uber T-fdrmige Flansche an die
Versorgungseinheit angeflanscht sind, ihre duBeren Mantel mit
dem der Versorgungseinheit einen gemeinsamen Druckkessel bilden
und die Hochspannungspole der Beschleunigerkdpfe mit dem der
Versaorgungseinheit dber konzentrisch innerhalb der T-fdrmigen

Flansche liegenden Zufiihrungen verbunden sind (Fig. 6).
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