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(57) Abstract: The invention relates to a method for the desulphurisation of a gas stream (3) containing hydrogen sulphide (9), in
particular a combustion gas stream (3) which can be used for combustion in a gas turbine (31), wherein: the gas stream (3) is brought into
contact with a scrubbing medium (7) containing a catalyst (13) to absorb the hydrogen sulphide (9), forming elementary sulphur (15);
the catalyst (13) is reduced on formation of the elementary sulphur (15); the scrubbing medium (21) containing the reduced catalyst
(17) is fed to a regeneration stage (49) in which the reduced catalyst (17) is regenerated by oxidation with an oxygen-containing gas
(53) which is fed to the regeneration stage (49); the oxygen-containing gas (53) is fed to the regeneration stage (49) from a compression
stage (59) of the gas turbine (31); and the gas (73) which is depleted of oxygen during regeneration of the catalyst (17) is fed to at least
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one turbine stage (77) tluidically connected downstream of the compression stage (59). The invention further relates to a method for
the desulphurisation of a gas stream (3) containing hydrogen sulphide (9).

(57) Zusammenfassung: Die Erfindung betrifft Verfahren zur Entschwefelung eines Schwefelwasserstoft (9) enthaltenden Gasstroms
(3), insbesondere eines zur Verbrennung in einer Gasturbine (31) nutzbaren Brenngasstroms (3), wobei der Gasstrom (3) zur Absorp-
tion des Schwefelwasserstotfes (9) und unter Bildung von elementarem Schwetfel (15) mit einem einen Katalysator (13) enthaltenden
Waschmedium (7) kontaktiert wird, wobei der Katalysator (13) bei der Bildung des elementaren Schwefels (15) reduziert wird, wobei
das mit dem reduzierten Katalysator (17) Waschmedium (21) einer Regenerationsstute (49) zugetiihrt wird, in der der reduzierte Kata-
lysator (17) durch Oxidation mit einem der Regenerationsstufe (49) zugefiihrten sauerstotthaltigen Gas (53) zuriickgebildet wird, wobei
das sauerstofthaltige Gas (53) der Regenerationsstufe (49) ausgehend von einer Kompressionsstute (59) der Gasturbine (31) zugefiihrt
wird, und wobei das bei der Regeneration des Katalysators (17) an Sauerstoff verarmte Gas (73) zumindest einer der Kompressionsstufe
(59) stromungstechnisch nachgeschalteten Turbinenstufe (77) zugefiihrt wird. Des Weiteren betriftt die Erfindung ein Vertahren zur
Entschwefelung eines Schwefelwasserstoft (9) enthaltenden Gasstroms (3).
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Beschreibung

Verfahren und Vorrichtung zur Entschwefelung eines Schwefel-

wasserstoff enthaltenden Gasstroms

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Entschwefelung eines
Schwefelwagserstoff enthaltenden Gasstroms, insbesondere ei-
nes zur Verbrennung in einer Gasturbine nutzbaren Gasstroms.
Weiter betrifft die Erfindung eine Vorrichtung zur Entschwe-

felung eines Schwefelwasserstoff enthaltenden Gasstroms.

Erdgas ist ein fossiler Brennstoff mit einem vergleichsweise
niedrigen Ausstofs von Kohlendioxid (CO;) und vergleichsweise
geringen Emissionen sonstiger Abfallprodukte bei der Verbren-
nung. Sein Beitrag als eine der wichtigsten Energieressourcen
der Welt steigt weiter an. Vor dem Hintergrund der Rohstoff-
verknappung, des dauerhaft steigenden Energiebedarfs und
steigender Preise von hochwertigen fossilen Brennstoffen ge-
winnt die Verwertung von nicht spezifikationsgerechten Brenn-
stoffen zunehmend an Bedeutung. So besteht ein grdsser wer-
dendeg Interesse beigpielsgsweise daran, auch saure Gase direkt
zu verstromen. Hierbei besteht im Bereich der Gasexploration
(saure Erdgase) bzw. im Bereich der Gasaufbereitung haufig
auch ein Bedarf an elektrischer Energie vor allem zur Abde-
ckung deg Eigenbedarfs von Magchinen wie beigpielsweise Ver-

dichtern oder darlUber hinaus.

Den effizientesten Weg zur Energieerzeugung stellt der Ein-
gsatz von Gasturbinen dar. Entsprechend werden weltweit Gas-
turbinen - alleine oder in Kombination mit Abhitzedampfer-
zeugern, Wasser-Dampf-Kreisldufen und Dampfturbinen (GUD-
Kraftwerke) - zur Bereitstellung mechanischer und elektri-
gcher Energie verwendet. Allerdings ist die direkte Nutzung
von Roh-Erdgas aufgrund von in diesem enthaltener saurer Be-
standteile, wie insbesondere Schwefelwasserstoff (H,S), bis-
weilen nur bedingt mdglich. Der stdrungsfreie und energieef-
fiziente Betrieb von Gasturbinen erfordert eine Begrenzung

des Schwefelgehaltes im Brenngas, einersgeits zur Vermeidung
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bzw. zumindest zur Verringerung von Hochtemperaturkorrosion,
andererseitg, um den weltweit verschlrften Emigsionsgrenzwer-
ten im Hinblick auf Schwefeloxide (S0x) gerecht zu werden.
Daher missen schwefelwaggerstoffhaltige Brenngase, und insbe-

gondere saure Erdgasge, entsprechend aufbereitet werden.

Fir die Erdgasaufbereitung stehen weit entwickelte und er-
probte Verfahren zur Verfigung. Ziel dieser Verfahren ist es
Erdgas in einer Qualitdt zu produzieren, die den weltweiten
Spezifikationen flUr eine Einspeisung in Gas-Pipeline-Netze
entspricht. Das bedeutet, dass neben Schwefelwasserstoff auch
andere unerwlinschte Begleitkomponenten wie beigpielsweise
CO;, N, und eventuell auch langerkettige Kohlenwasserstoffe
aus dem Erdgas entfernt werden missen, um den spezifizierten
Brennwert und einen problemfreien Transport in einer Pipeline

zu ermdbglichen.

In den entsprechenden Gasaufbereitungsanlagen werden H,S und
CO, in der Regel mittels Absorptions-Desorptions-Verfahren
aus dem Erdgas ausgewaschen. Aufgrund der Toxizitat wird das
abgetrennte H,S dort hdufig mit dem sogenannten Claus-
Verfahren in elementaren Schwefel umgewandelt. Um Inertgas
wie N, und auch Kohlenwasserstoffe abzutrennen, werden zu-
gdtzliche Prozesggchritte wie beigpielsweise Tieftemperatur-
kondengations-Verfahren notwendig. Da diese Prozessschritte
mit einem hohen apparativen Aufwand verbunden und entspre-
chend komplex sind, k&nnen die jeweiligen Anlagen nur dann
wirtschaftlich betrieben werden, wenn gsie in der Lage gind,

sehr grof)e Mengen an Erdgas zu verarbeiten.

Daher erfolgen die Erdgasaufbereitung und die Stromerzeugung
mittels Gasturbinen in der Regel getrennt voneinander. Die
Gasaufarbeitung wird hierbei gadngigerweige zentral durchge-
fihrt, wozu das aufzubereitende Rohgas aus unterschiedlichen
Quellen zur Aufbereitungsanlage transportiert, gereinigt und
dann wieder verteilt wird. Diese Prozeggfihrung ist aus wirt-

schaftlicher Sicht jedoch aufwandig und kostenintensiv.
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Um mit Hilfe von Erdgas Strom zu erzeugen, ist jedoch haufig
nur ein Teil der zuvor beschriebenen Prozessschritte notwen-
dig. Solange der Brennwert des zu verstromenden Rohgases aus-
reichend hoch ist, stellen weder CO, noch Inertgase ein Prob-
lem bei der Verbrennung dar. Lediglich die Abtrennung von H,S
igt wie bereits dargelegt in jedem Fall unverzichtbar. Hierzu
kommen dann aufgrund der geringeren Kapazitdtsanforderungen
auch Alternativverfahren in Frage, die weniger komplex und
apparativ weniger anspruchgvoll sind. Dadurch wird eine Di-

rektverstromung von Sauergas besonders attraktiv.

Zur Abtrennung von H,S aus einem Brenngas bieten sich insbe-
sondere sogenannte Liquid-Redox Verfahren an. Diesen Liquid-
Redox-Verfahren liegt das Konzept der Reaktiv-Absorption, in
diesem Falle eine Kombination von Absorption und Oxidation,
zugrunde. Zur Abtrennung des Schwefelwasserstoffes aus dem
jeweiligen Gag wird dieses mit einem Waschmedium in Kontakt
gebracht und der im Gag enthaltene Schwefelwasserstoff che-
misch oder physikalisch an einer aktiven Substanz des Wasch-
mediums gebunden. Dag von Schwefelwagserstoff gereinigte
Brenngas kann dann direkt in einer Gasturbine verbrannt bzw.

verstromt werden.

Die Aufbereitung des den Schwefelwasserstoff enthaltenden
Waschmediums erfolgt anschlieffend durch einen Katalysator
(auch als katalytisch aktive Komponenten oder Redoxmittel be-
zeichnet), welchesg im Waschmedium enthaltenen Schwefelwassger-
stoff in elementaren Schwefel umwandelt und den Schwefelwas-
serstoff so aus dem Waschmedium entfernt. Der Katalysator
selbst wird bei der Oxidation des Schwefelwasserstoffes redu-
ziert (H.S-Konvertierung). Um die Aktivitdt des Katalysators
aufrechtzuerhalten und das Waschmedium in einem Kreislauf
wiederverwenden zu kbénnen, ist es notwendig, den Katalysator
oxidativ wieder zurickzubilden. In der Regel geschieht dies
durch Absorption von Sauerstoff aus der Umgebungsluft. Hierzu
wird das zu regenerierende, den reduzierten Katalysator ent-
haltende Waschmedium in einem der H,S-Abtrennung nachgeschal-

teten Prozessschritt in einer entsprechenden Regenerations-



10

15

20

25

30

35

WO 2018/206228 PCT/EP2018/059620

stufe (beispielsweige eine Blasensdule als Kontaktapparat)
intensiv mit Luft in Kontakt gebracht. Durch den Kontakt mit
dem sauerstoffhaltigen Gas werden der Katalysator (und damit

auch das Waschmedium) oxidativ regeneriert.

Die Zufuhr des zur Katalysatorregeneration bendtigten sauer-
stoffhaltigen Gaseg erfolgt tblicherweige Uber extra hierfir
eingerichtete Geblése oder durch die Begasung mit extern zu-
gefihrter, vorab komprimierter sauerstoffhaltiger Luft. Die
fir das Einblasen der Luft notwendige Energie stellt hierbei
einen wesentlichen Beitrag der im Rahmen der Liquid-Redox-
Verfahren anfallenden Betriebskosten dar. Daher sind diese
Verfahren in der Regel so ausgelegt, dass die bendtigten Ge-
blase eine méglichst kleine Druckdifferenz Uberwinden missen.
Somit wird die Katalysatorregeneration aus wirtschaftlichen
Grinden in der Regel nicht bei Drlicken oberhalb von 1 oder 2
bar absolut durchgefihrt. Das bedingt wiederum, dass die Be-
haltervolumen zur Katalysatorregeneration vergleichsweise
grof? gind, bzw. nicht verkleinert werden kénnen, was die An-
wendung von Liquid-Redox-Verfahren beisgpielsweise fur Offsho-

re Anwendungen unattraktiv macht.

Der Erfindung liegt daher die Aufgabe zugrunde, eine Mdéglich-
keit anzugeben, die eine effiziente und kostenglinstige Ver-

stromung von Gasen und insbesondere Erdgasen erlaubt.

Diege Aufgabe wird erfindungsgemdf geldsgst durch die Merkmale
der Angprliche 1 und 11. Vorteilhafte Ausgsgestaltungen der Er-
findung sind in den Unteransprichen und der nachfolgenden Be-

gchreibung dargelegt.

Im Rahmen des erfindungsgemaRen Verfahrens wird zur Entschwe-
felung eines Schwefelwasserstoff enthaltenden Gasstroms und
ingbesondere eineg zur Verbrennung in einer Gasturbine nutz-
baren Gasstroms der Gasstrom zur Abgorption des Schwefelwas-
gserstoffes und unter Bildung von elementarem Schwefel mit ei-
nem einen Katalysator enthaltenden Waschmedium kontaktiert,

wobei der Katalysator bei der Bildung des elementaren Schwe-
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fels reduziert wird. Das mit dem reduzierten Katalysator
Waschmedium wird einer Regenerationsstufe zugefihrt, in wel-
cher der reduzierte Katalysgsator durch Oxidation mit einem der
Regenerationsstufe zugefihrten sauerstoffhaltigen Gas zurick-
gebildet wird, wobei dag sauerstoffhaltige Gas der Regenera-
tionsstufe ausgehend von einer Kompressionsstufe einer Gas-
turbine zugefihrt wird. Erfindungsgemdfs wird das bei der Re-
generation des Katalysators an Sauerstoff verarmte Gas zumin-
dest einer der Kompressionsstufe der Gasturbine strdmungs-

technisch nachgeschalteten Turbinenstufe zugefihrt.

Das erfindungsgemdf3e Verfahren erméglicht durch die gezielte
Integration von Gasgaufbereitung und Gasturbinenprozess eine
wirtschaftliche Katalysatorregeneration auch unter hohem
Druck. Hierzu wird ein geringer Teilstrom der verdichteten
Verbrennungsluft einer geeigneten Kompressionggtufe
(Verdichterstufe) der Gasturbine entnommen und dann durch die
Regenerationsstufe (Kontaktapparat) fir die Katalysatorrege-
neration geleitet. Nach der Regeneration deg Katalysators
wird das an Sauerstoff verarmte Gas, also die Abluft, der
wieder Gasturbine zugefihrt. Die Zufuhr erfolgt hierbei ge-
zielt zu einer der Kompressionsstufe bzw. der Druckstufe der

Gasturbine, die dem Druck des Abluftstromg entspricht.

Mit anderen Worten wird die Abluft aus der Regenerationsstufe
in eine in Strdmungsrichtung der die Gasturbine durchstrdmen-
den Verbrennungsluft nachgeschaltete Turbinenstufe einge-
speist. Der wesentliche Vorteil dieser Verschaltungsvariante
liegt darin, dass hier die notwendigen Anpassungen beim Tur-
binen-Design minimal sind. Insbesondere werden auch die hoch-
optimierten Strdmungsverhdltnisse in der jeweiligen Kompres-

sionsstufe der Gasturbine nicht beeinflusst.

Unter einer geeigneten Kompressionggtufe, also einer
Verdichterstufe wird im Rahmen der Erfindung insbesondere ei-
ne golche Kompressiongsgstufe verstanden, die eine Entnahme desg
gsauerstoffhaltigen Gases auf einem Druckniveau erlaubt, wel-

ches eine direkte Nutzung deg Gases in der Regenerationsstufe
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erlaubt. Insbesondere eine Entspannung deg sgauerstoffhaltigen
Gases vor dem Eintritt in die Regenerationsstufe ist ver-

zichtbar.

Weiter arbeiten die Kompressionsstufen einer Gasturbine mit
hoher energetischer Effizienz. Da die ausgekoppelte Luft der
Gasturbine heifs, also auf einem hohen Temperaturniveau ent-
nommen, abgekthlt und auf diesem geringeren Temperaturniveau
in die Gasturbine zurlckgespeist wird, ergibt sich ein Wir-

kungsgradvorteil fur die Gasturbine.

Die Abluft, also das bei der Regeneration deg Katalysators an
Sauerstoff verarmte Gas, die die Regenerationgsgstufe wieder
verlasst, hat beil Austritt immer noch ein hohes Druckniveau
und lasst sich so einer der Kompressionsstufe strdmungstech-
nisch nachgeschalteten Turbinenstufe zufidhren. Sowohl die
Luftentnahme (sauerstoffhaltiges Gas) als auch die RUckspei-
sung (an Sauerstoff verarmtes Gas bzw. Abluft der Regenerati-
onsstufe) erfordert keine wesentlichen baulichen Anderungen

oder gar ein Neudesign der Gasturbine.

Eine bevorzugte Ausfihrung gieht vor, dass dasgs sauerstoffhal-
tige Gas der Regenerationsstufe ausgehend von dem Kihlluft-
gystem der Gasturbine zugefihrt wird. Besonders vorteilhaft
igt hierbei eine Entnahme des sauerstoffhaltigen Gases aus

der héchstmdglichen Druckstufe des Kuhlluftsystems.

Zusatzlich wird aufgrund des deutlich erhdhten Druckniveaus,
bei welchem die Katalysatorregeneration (und damit auch die
Regeneration des eingegetzten Waschmediumg) erfolgen, eine
Reduktion der BaugrdRe der eingesetzten Vorrichtungskomponen-
ten erreicht. Es erfolgt eine Reduzierung des notwendigen
Luftvolumenstroms durch Kompression und eine Reduzierung des
Massenstroms aufgrund des erhdhten Sauerstoffpartialdrucks.
Hierdurch verbesgsert gich der Stofflibergang des Sauerstoffs

in das Waschmedium erheblich.
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Besonders bevorzugt wird an Sauerstoff verarmtes Gas der
Brennkammer der Gasturbine zugefiihrt. Die Zufuhr des der Gas-
turbine entnommenen Gases, also der Abluft, die auch bei Aus-
tritt aus der Regenerationsstufe noch unter hohem Druck
steht, erfolgt somit vorzugsweise direkt in den Verbrennungs-
prozess der Gasturbine innerhalb der Brennkammer. Die Brenn-
kammer ist der Kompressgionsstufe, welcher das zur Regenerati-
on deg Katalysators genutzte Gas entnommen wurde, in Strd-
mungsrichtung der die Gasturbine durchstrdmenden Verbren-
nungsluft zweckmdffigerweise strdmungstechnisch nachgeschal-
tet.

Dabei kann es notwendig gein, dass der sauerstoffarme
Gasstrom verdichtete werden muss, um in die Brennkammer ein-
gespeigt werden zu kénnen. Bei dieser Verfahrensvariante muss
im Vergleich zu einer Regeneration bei Atmosphdrendruck ein
wesentlich kleinerer Luft-Volumenstrom verdichtet werden, als
wenn die zur Regeneration notwendige Druckerhdhung durch ei-
nen separaten Verdichter erreicht werden misste. Diese Ausge-
staltung stellt auch aus baulicher Sicht eine besonders be-
vorzugte Nutzung der Abluft dar, da hierzu lediglich ein zu-
satzlicher Stutzen erforderlich ist. Zusatzlich kdénnen Emis-
gionen gemindert werden, da die mbdglicherweise verunreinigte
Abluft aus der Regenerationsstufe den Verbrennungsprozess der
Gasturbine durchlauft, anstatt beispielsgsweise einfach ausgge-

blasen zu werden.

In einer weiter bevorzugten Ausgestaltung wird an Sauerstoff
verarmtes Gas zur Kihlung der Turbinenschaufeln der Gasturbi-
ne genutzt. Eine solche Zufuhr erlaubt den Verzicht auf einen
separaten Luftverdichter, da hier die Einspeisung in eine
entsprechend niedrigere Druckstufe bzw. Kompressionsstufe er-
folgen kann. Die Zufuhr von an Sauerstoff verarmtem Gas zur
Brennkammer und dessen Nutzung zur Kihlung der Turbinenschau-
feln der Gasturbine gind erfindungsgemdfs sowohl getrennt als
auch gemeingam mdglich. Mit anderen Worten igt eg mdglich ei-
nen Teilstrom des an Sauerstoff verarmten Gases (Abluft) nur

der Brennkammer oder nur dem Turbinenschaufelkihlsystem zuzu-
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fihren oder zwei Abluft- Teilstrdme zu entnehmen und einen

ersten Teilgtrom der Brennkammer und einen zweiten Teilstrom
dem Turbinenschaufelkithlgystem zuzufihren. Die Zufuhr der Ab-
luft zu alternativen oder zusdtzlichen Turbinenstufen ist ge-

maR der Erfindung bedarfsweise ebenfalls mdglich.

In einer zweckmifRigen Ausgestaltung wird das der Kompressi-
onsstufe entnommene sauerstoffhaltige Gas vor dem Eintritt in
die Regenerationsstufe geklihlt. Die bei der Kihlung des sgau-
erstoffhaltigen Gases freiwerdende Warme wird zweckmafliger-
weise weiter genutzt. Besonders bevorzugt wird die bei der
Kihlung deg sauerstoffhaltigen Gases freiwerdende Warme einer
Aufbereitungsvorrichtung zur Aufbereitung deg eingesetzten
Waschmediums zugefihrt. Alternativ oder zusadtzlich sieht die
Erfindung vor, die freiwerdende Warme in den Entschwefelungs-

prozess des Gasstromes einzuspeisen.

Das der Kompressionsstufe entnommene, gekihlte sauerstoffhal-
tige Gas wird dann innerhalb der Regenerationsstufe mit dem
den reduzierten Katalysator enthaltenden Waschmedium kontak-
tiert. Hierbei tritt der im Gas enthaltene Sauerstoff von der
Gasphase in das Waschmedium Uber. Das sauerstoffhaltige Gas
verarmt hierbei an Sauerstoff. In der Fllissigphase erfolgt
die Oxidation des zuvor bei der Schwefelbildung reduzierten
Katalysators, der Katalysator wird regeneriert bzw. zurlckge-
wonnen. Das den regenerierten Katalysator enthaltende Wasch-
medium steht dann erneut zur Abtrennung von Schwefelwasser-

stoff und zu dessen anschliefender Oxidation zur Verfigung.

Das Wagchmedium - enthaltend den reduzierten Katalysator und
elementaren Schwefel - wird vor der Zufuhr zur Regenerations-
stufe vorzugsweige entspannt. Klaggigcherweise wird hierzu
als Entspannungsstufe ein sogenannter Flash-Behalter einge-
getzt, in welchem das Waschmedium entgast wird. Bei der Ent-
spannung wird insbesondere im Waschmedium geldstes Methan
(CHy) entfernt. Der resultierende Gasstrom wird vorzugsweise
mit dem gereinigten Gas vereinigt und so der Brennkammer zu-

gefihrt. Das nach der Entgpannung im Wegentlichen Methan-
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freie Waschmedium wird dann insbegondere der Regenerations-

stufe zugefuhrt.

Zusatzlich zur Entgasung des Waschmediums vor dessen Eintritt
in die Regenerationsstufe ist die Abtrennung des im Waschme-
dium enthaltenen elementaren Schwefels erwlnscht. Hierzu wird
vorzugsweise zumindesgt ein Teilstrom degs Waschmediumg, wel-
ches neben dem reduzierten Katalysator eben den ausgefdllten
elementaren Schwefel enthdlt, abgetrennt. Abhangig von der
baulichen Beschaffenheit der zur Durchfihrung des Verfahrens
eingesetzten Vorrichtungskomponenten ist die Abtrennung des
ausgefallten Schwefels an verschiedenen Stellen md&glich. Be-
vorzugt ist eine Abtrennung des elementaren Schwefelg vor dem
Eintritt des Waschmediums in die Regenerationgstufe. Der
Teilstrom kann hierbei beispielsweise entweder vor der Ent-
gpannung des Waschmediums im Flash-Behdlter oder auch danach
erfolgen. Bei der Abtrennung wird vorzugsweige go viel Schwe-
fel entfernt, dass die Konzentration des ausgefallten Schwe-

Q

fels im Waschmedium nach der Abtrennung bei etwa 5 % liegt.

Der in dem Teilstrom enthaltene Schwefel wird zweckmaRiger-

weise aus diesem abgetrennt. Die Abtrennung erfolgt bevorzugt
mittels gangiger Abtrenneinheiten, wie beispielsweise mittels
eines Zyklons. Der Schwefel selbst wird zweckmafRigerweise ei-
ner weiteren Verwertung zugefihrt. Der von Schwefel gereinig-
te Teilstrom des Waschmediums wird vorzugsweise der regenera-
tionsstufe zugefihrt, um den nach wie vor im Wagchmedium ent-

haltenen reduzierten Katalysator zu regenerieren.

Bevorzugt wird als Waschmedium eine Aminosduresalzldsung ein-
gesetzt. Eine wassrige Aminosduresalzldésung ist hierbei
zweckmafdig. Auch ist der Einsatz von Mischungen verschiedener

Aminosauregalze als Waschmedium mdglich.

Als Katalysator wird vorzugsweise ein Metallsalz eingesetzt.
Prinzipiell eignen sich hierbei solche Metallsalze, deren Me-
tallionen in mehreren Oxidationsgsstufen vorliegen kdnnen. Vor-

zugsweise werden die Salze der Metalle Eisen, Mangan oder
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Kupfer eingesetzt. Diese Metallsalze sind kostenglinstig zu
erwerben und weisen die gewlnschten katalytischen Eigenschaf-
ten auf. Insbesondere sind Metall-Chelat-Komplexe von Vor-
teil, die eine ausreichend hohe L&éslichkeit in der wassrigen
Formulierung aufweisen. Hierzu ist dem Waschmedium zweckmdRi-
gerweise ein Komplexbildner wie EDTA (Ethylendiamintetra-
acetat), HEDTA (Hydroxyethyl-Ethylendiamintetraacetat), DTPA
(Diethylentriaminpentaacetat) und/oder NTA (Nitriltriacetat)

zugesetzt.

Die erfindungsgemdfd Vorrichtung zur Entschwefelung eines
Schwefelwasserstoff enthaltenden Gasstroms, insbesondere ei-
nes zur Verbrennung in einer Gasturbine nutzbaren Brenngas-
gstroms umfasst einen Absorber zur Abgorption von Schwefelwas-
serstoff aus dem Gasstrom unter Bildung von elementarem
Schwefel mittels eines einen Katalysator enthaltenden Wasch-
mediumg, sowie eine mit dem Absorber gtrémungstechnisch ge-
koppelte Regenerationsstufe zur Regeneration des bei der
Schwefelbildung reduzierten Katalysators mittels eines sauer-
stoffhaltigen Gaseg, wobei die Regenerationsstufe zur Zufuhr
des sauerstoffhaltigen Gases strdémungstechnisch mit einer
Kompressiongstufe einer Gasturbine gekoppelt igt. Erfindungs-
gemafy igt die Regenerationsstufe zur Abfuhr des an Sauerstoff
verarmten Gases strdmungstechnisch mit zumindest einer Komp-
ressionsstufe der strdmungstechnisch nachgeschalteten Turbi-

nenstufe der Gasturbine gekoppelt.

Innerhalb des Absorbers wird der im Gasstrom enthaltene
Schwefelwaggerstoff durch Abgorption in dem Waschmedium aus
einem Gaggstrom entfernt. Alg Waschmedium ist hierbei vorzugs-
weige eine Aminosduresalzldsung eingegetzt. Der absorbierte
Schwefelwasserstoff reagiert innerhalb des Absorbers mittels
eines im Wagchmedium enthaltenen Katalysatorg zu elementarem
Schwefel und wird hierbei gelbst reduziert. Als Katalysator
igt bevorzugt ein Metallsalz eingegetzt, welches in dem
Wagchmedium enthalten ist. Besonders bevorzugt ist der Ein-

satz von Metall-Chelat- Komplexen als Katalysator.
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Zur Regeneration des Katalysators wird das Waschmedium der
dem Abgorber in Strdémungsrichtung des Wagchmediums strémungs-
technisch nachgeschalteten Regenerationsstufe zugefihrt.
Hierzu umfasst der Absorber zweckmdRigerweise eine Abflihrlei-
tung, die strdémungstechnisch mit einer Zufithrleitung der Re-

generationsstufe gekoppelt ist.

Zur Regeneration des Katalysatorg in der Regenerationsstufe
ist der Regenerationsstufe zweckmdffigerweise eine weitere Zu-
fihrleitung angeschlossen, die mit der Abfithrleitung einer
Kompressionsstufe der Gasturbine strdmungstechnisch gekoppelt
ist. Uber diese strdmungstechnische Kopplung wird ausgehend
von der Kompressionsstufe sauerstoffreiches Gas der Regenera-
tionsstufe zugeflihrt. Besonderg vorteilhaft ist hierbei die
Kopplung der Regenerationgsgtufe mit der hdéchstmdglichen
Druckstufe bzw. der héchsgtmdglichen Kompreggionsstufe des
Kompressors der Gasturbine. ZweckmaRigerweise ist die Zufiuhr-
leitung der Regenerationsstufe hierzu strdmungstechnisch mit
der Abfihrleitung der Kompressionsstufe deg Kompressors der

Gasturbine gekoppelt.

Bei Gas-Turbinen, die uber ein sogenanntes ,De-Icing-System"
verfligen, ist es insbesondere von Vorteil, wenn bei gehr tie-
fen AufRentemperaturen heifle Luft einer Kompressionsstufe der
Gasturbine entnommen wird, um so unerwingchte Eisbildung zu

verhindern.

Nach der Regeneration des Katalysatorg wird das im Rahmen der
Reaktion an Sauerstoff verarmte Gas wieder der Gasturbine zu-
gefihrt. Vorzugsweise wird das an Sauerstoff verarmte Gas di-
rekt in den Verbrennungsprozess der Gasturbine eingegpeist.
Hierzu ist die Regenerationsstufe zweckmafigerweise mit einer
der Kompressionsstufe gtrdémungstechnigch nachgeschalteten
Brennkammer der Gasturbine gekoppelt. Die Brennkammer igt der
Kompressiongstufe in Strdmungsrichtung der die Gasturbine
durchgstrémenden Verbrennungsluft strémungstechnisch nachge-
schaltet. Zur Zufuhr des sauerstoffarmen Gases zur Brennkam-

mer umfasst die Regenerationsstufe zweckmaRigerweise eine Ab-
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fihrleitung, die strdmungstechnisch mit einer Zufiuhrleitung

der Brennkammer der Gasturbine gekoppelt ist.

Alternativ oder zusatzlich ist die Regenerationgstufe mit ei-
nem der Kompressionsstufe strdmungstechnigch nachgeschalteten
Kihlsystem zur Kihlung der Turbinenschaufeln gekoppelt. Hier-
zu umfasst die Regenerationsstufe zweckmaRigerweise eine Ab-
fihrleitung, die strdmungstechnisch mit einer Zufiuhrleitung

des Kihlsystems gekoppelt ist.

In einer weiter bevorzugten Ausgesgstaltung ist eine Entspan-
nungsstufe, eine sogenannte Flash-Stufe gtrdmungstechnigch
zwigchen den Absorber und die Regenerationsstufe gegchaltet.
In der Entspannungsstufe wird das aus dem Absorber ausstrd-
mende Waschmedium, welches den ausgefdllten Schwefel und den
reduzierten Katalysator enthdlt, entspannt. Bei der Entspan-
nung wird Methan desorbiert und so dessen unerwlinschte Ver-
gchleppung in die Regenerationsstufe verhindert. Eine Anrei-
cherung im Waschmedium wir nur zu einem gewissen Grad statt-
finden, da das Wagchmedium bei der Regeneration durch das
Strippen mit Luft kontinuierlich von Methan befreit wird. Die
Entspannunggstufe ist hierzu zweckméffigerweige in die Abfihr-
leitung des Absorbers geschaltet und so dem Absorber in Strd-
mungsrichtung des Waschmediums strdmungstechnisch nachge-
schaltet.

Nach der Entspannung wird das im Wesentlichen Methan-freie
Wagchmedium tber eine der Entspannungsstufe angeschloggene

Abfiuhrleitung abgezogen und der Regenerationsstufe zugefihrt.

Zur Abtrennung von Schwefel aus dem Waschmedium ist vorzugs-
weise eine Entnahmeleitung zur Entnahme eines Teilstroms des
Waschmediums umfasst. Die Entnahmeleitung kann grundsatzlich
an untergchiedlichen Pogitionen der Vorrichtung angeschloggen
gsein, wobei eine Entnahme aus der alg Flash-Behdlter ausge-
bildeten Entspannungsstufe bevorzugt ist. Entsprechend ist
die Entnahmeleitung zweckmdfliigerweise der Entspannungsstufe

angeschloggen. Auf diese Weige kann ein Teil desg bei der Oxi-
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dation des Schwefelwaggserstoffes ausgefdllten elementaren
Schwefelg aus dem Waschmedium abgetrennt werden. Die bevor-
zugte Konzentration des im Waschmedium verbleibenden ausge-

Q

fallten Schwefelg nach der Abtrennung liegt bei etwa 5 %.

Die Abtrennung des Schwefels aus dem Waschmedium erfolgt vor-
zugsweise in einer in Strdémungsrichtung des entnommen Teil-
gstroms der Entnahmeleitung strdmungstechnisch angeschlogssenen

Abtrenneinheit.

Weitere vorteilhafte Ausgestaltungen fur die Vorrichtung er-
geben gich aus den auf das Verfahren gerichteten Unteransgpri-
chen. Dabei k&nnen die fur das Verfahren und dessen Weiter-
bildungen benannten Vorteile sinngemafs auf die Vorrichtung

ubertragen werden.

Nachfolgend wird ein Ausfiuhrungsbeispiel der Erfindung anhand

einer Zeichnung ndher erlautert.

In FIG 1 ist eine Vorrichtung 1 zur Entschwefelung eines Gas-
gtroms 3 und insbegondere zur Entgchwefelung eineg Brenngas-
gstroms flr eine Gasturbine gezeigt. Der Gasstrom 3 wird einem
Absorber 5 Uber eine diesem angeschlossene Zufiuhrleitung 6
zugefihrt und innerhalb des Absorbers 5 mit einer wassrigen
Aminosauresalzldsung als Waschmedium 7 in Kontakt gebracht.
Innerhalb des Absorbers 5 wird im Gasstrom 3 enthaltener
Schwefelwasserstoff 9 in dem Waschmedium 7 absorbiert. Das
von Schwefelwasserstoff 9 gereinigte Gag wird dem Absgorber 5
Uber eine Abfiuhrleitung 11 entnommen und der Verbrennung in

einem Gasturbinenprozess zugeflihrt.

Der im Waschmedium 7 absorbierte Schwefelwasserstoff 9 wird
durch einen im Waschmedium 7 enthaltenen Katalysator 13, vor-
liegend komplexierte Fe(III)-Ionen, zu elementarem Schwefel
15 oxidiert. Der Katalysator 13 wird bei der Oxidation des
Schwefelwasserstoffes 9 zu Fe(II)-Ionen reduziert. Der Schwe-
fel 15 f&llt als Feststoff aus, die durch die Reduktion ge-
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bildeten Fe(II)-Ionen bleiben in L&ésung und werden durch EDTA

als dem Waschmedium 7 zugesetztem Komplexbildner maskiert.

Das den reduzierten Katalysator 17 und den elementaren Schwe-
fel 15 enthaltende Waschmedium 21 wird anschlieffend einer dem
Absorber 7 strdémungstechnisch nachgeschalteten Entspannungs-
stufe (Flash-Stufe) 23 zugefihrt. Die Zufuhr erfolgt Uber ei-
ne strémungstechnische Kopplung einer dem Absorber 5 ange-
schlossenen Abfihrleitung 25 mit einer Zufihrleitung 27 der

Entspannungsstufe 23.

Innerhalb der Entgpannungsstufe 23 wird das Waschmedium 21
entspannt und in diesem enthaltenes Methan desorbiert. Das
desorbierte Methan wird Uber eine der Entspannungsstufe 23
angeschloggene Abzugsleitung 29 einer Gasturbine 31 zuge-

fihrt. Hierzu ist die Abzugsleitung 29 mit einer Zufidhrlei-

tung 33 der Gasturbine 31 gekoppelt.

Zusatzlich wird ein Teilstrom 35 des Waschmediumg 21 Uber ei-
ne der Entspannungsstufe 23 angeschlossene Entnahmeleitung 37
entnommen. Hierdurch wird die Konzentration an ausgefdlltem

Schwefel 15 im Waschmedium 21 auf eine Konzentration von etwa

5 % gesenkt.

Der aus dem Waschmedium 21 abgezogene Teilstrom 35 wird einer
als Filter ausgebildeten Abtrenneinheit 39 zugefihrt, in wel-
cher der Schwefel 15 vom Waschmedium 21 abgetrennt wird. Der
Schwefel 15 selbst wird einer weiteren Verwertung zugefihrt.
Das von Schwefel 15 gereinigte Waschmedium 21 wird zurlckge-
fihrt. Hierzu ist eine Ruckfihrleitung 41 der Abtrenneinheit
39 strdmungstechnisch mit einer Abfiuhrleitung 43 der Entspan-
nungsstufe 23 gekoppelt. Uber diese Kopplung wird das von
Schwefel befreite Waschmedium 21 mit dem Hauptstrom 45 des

Wagchmediums 21 vereinigt.

Das entgaste, von Schwefel 15 gereinigte Wagchmedium 21 wird
dann Uber eine mit der Abflihrleitung 43 der Entspannungsstufe

21 gekoppelte Zufiuhrleitung 47 der Regenerationsstufe 49 an
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deren Kopf 51 zugefihrt. Innerhalb der Regenerationsstufe 49
wird das Waschmedium 21 mit einem sauerstoffhaltigen Gasg 53
kontaktiert, welches Uber eine der Regenerationsstufe 49 an
deren Boden 55 angeschlossene Zufidhrleitung 57 in die Regene-

rationsstufe 49 einstrdmt.

Das sauerstoffhaltige Gas 53 ist hierbei einer Kompressions-
stufe 59, also einem Verdichter der Gasturbine 31 entnommen.
Die Zufuhr des sauerstoffhaltigen Gaseg 53 erfolgt Uber die
strémungstechnische Kopplung einer Abflihrleitung 61 der Komp-
ressionsstufe 59, vorliegend deg Kihlluftsystems 60 der Gas-
turbine 31 mit der Zufithrleitung 57 der Regenerationsstufe
49. Uber diese strédmungstechnische Kopplung kann aus der
Kompressionsstufe 59 entnommenes sauerstoffhaltigen Gas 53 in
die Regenerationsstufe 49 strdbmen und dort zur Regeneration
des im Waschmedium 21 enthaltenen reduzierten Katalysators 17
genutzt werden. Gleichzeitig wird das Wasgchmedium 21 regene-

riert.

Das sauerstoffhaltige Gag 53, also die der Gasturbine 31 ent-
nommenen Luft, strdmt in einer der Strdmungsrichtung 63 des
Wagchmediums 21 entgegengesetzten Strémungsrichtung 65 in die
Regenerationsstufe 49 ein. In der Zufihrleitung 57 der Rege-
nerationsstufe 49 ist ein Warmetauscher 67 angeordnet, der
das Gas 53 vor dem Eintritt in die Regenerationsstufe 49
kithlt. Die hierbei abgefiihrte Warme kann an geeigneter Stelle

in den Prozess eingegpeist werden.

Die Ruckbildung des Katalysators 13 erfolgt durch den Kontakt
des Waschmediums 7 mit dem sauerstoffhaltigen Gas 53. Hierbei
tritt der im Gas 53 enthaltene Sauerstoff von der Gasphase in
die Fligsigphase Utber. In Folge dessen werden die zuvor bei
der Schwefelbildung reduzierten Fe(II)-Ionen zu Fe(III)-Ionen
oxidiert und damit der Katalysator 13 zurlUckgewonnen. Im Rah-
men der Regenerierung wird auch das Waschmedium 7 zurltckge-
wonnen, welches nun - den urspringlichen Katalysator 13 ent-
haltend - erneut zur Abtrennung von Schwefelwasserstoff 9 aus

einem Gaggtrom 3 zur Verfigung. Hierzu wird das regenerierte
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Wagchmedium 7 UGber eine am Boden 55 der Regenerationggtufe 49
angeschloggene Abfihrleitung 69 entnommen und Uber eine strd-
mungstechnische Kopplung der Abfihrleitung 69 mit einer Zu-

fihrleitung 71 des Absorbers 5 diesem zugefihrt.

Das bei der Regeneration des Katalysatorg 13 innerhalb der
Regenerationsstufe 49 entstehende an Sauerstoff verarmte Gas
73, also die Abluft wird nun in den Gasturbinenprozess zu-

ruckgefihrt.

Hierzu wird das an Sauerstoff verarmte Gas 73 der Regenerati-
onsstufe 49 Uber eine dieser angeschlossene Abfiuhrleitung 75
entnommen und einer der Kompressionsstufe 59 der Gasturbine
31 strdmungstechnisch nachgesgchalteten Turbinenstufe 77 zuge-
fahrt. Zur Zufuhr ist Abfihrleitung 75 der Regenerationsstufe
49 strémungstechnisch mit einer Zufihrleitung 79 der Turbi-
nenstufe 77 gekoppelt. Bei der Turbinenstufe 77 handelt es
gich vorliegend um die Brennkammer 81 der Gasturbine 31, so
dass das sauerstoffarme Gas 73 direkt in den Verbrennungspro-
zegs der Gasturbine 31 eingestrédmt wird. Alternativ oder zu-
satzlich kann das sauerstoffarme Gas 73 zur Kihlung der Tur-

binenschaufeln der Gasturbine 31 genutzt werden.

Eine vorbegchriebene Verfahrensfihrung erlaubt eine wirt-
gchaftliche Katalysatorregeneration auch unter hohem Druck.
Die hochoptimierten Strdmungsverhaltnisse in der jeweiligen
Kompressiongstufe 59 der Gasturbine 31 werden hierbei nicht
beeinflusst. Im Vergleich zu einer Regeneration des Katalysa-
tors 17 bei Atmospharendruck muss bei der Einspeisung von
Luft aus dem Kompressionsstufe 59 einer Gasturbine 31 ein we-
gsentlich kleinerer Luft-Volumenstrom verdichtet werden, um

die zur Regeneration notwendige Druckerhdhung zu erreichen.

Die Abluft, also das bei der Regeneration des Katalysators 17
an Sauerstoff verarmte Gag 73, die die Regenerationsstufe 49
wieder verlasst, hat bei Austritt immer noch ein hohes Druck-
niveau und lasst sich so einer der Kompregsionsstufe 59 gstrd-

mungstechnisch nachgegchalteten Turbinenstufe 77 zufihren.
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Sowohl die Luftentnahme als auch die RUckspeisung erfordert
keine oder nur geringfligige bauliche Anderungen der Gasturbi-

ne 31.

Zusatzlich werden durch die Verbrennung des sauerstoffarmen
Gases 73, also der aus der Regenerationsstufe 49 abgefihrten

Abluft, unerwlinschte Emissionen verringert.

Die Erfindung wird anhand des vorstehend beschriebenen Aus-
fihrungsbeispiels besonders deutlich, ist gleichwohl aber
nicht auf dieses Ausfihrungsbeispiel begchrankt. Vielmehr
kdénnen weitere Ausfihrungsformen der Erfindung aus den An-

gprichen und der vorstehenden Beschreibung abgeleitet werden.
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Patentansgpriche
1. Verfahren zur Entschwefelung eineg Schwefelwasserstoff
(9) enthaltenden Gasstroms (3), insbesondere eines zur Ver-

brennung in einer Gasturbine (31) nutzbaren Brenngasstroms
(3), wobei der Gasstrom (3) zur Absorption des Schwefelwas-
gerstoffes (9) und unter Bildung von elementarem Schwefel

(15) mit einem einen Katalysator (13) enthaltenden Wagschmedi-
um (7) kontaktiert wird, wobei der Katalysator (13) bei der
Bildung des elementaren Schwefels (15) reduziert wird, wobei
das den reduzierten Katalysator (17) enthaltende Waschmedium
(21) einer Regenerationsstufe (49) zugeflihrt wird, in der der
reduzierte Katalysator (17) durch Oxidation mit einem der Re-
generationsstufe (49) zugeflihrten sauerstoffhaltigen Gas (53)
zurlickgebildet wird, wobei das sauerstoffhaltige Gas (53) der
Regenerationsstufe (49) ausgehend von einer Kompressionggtufe
(59) der Gasturbine (31) zugefiihrt wird, und wobei das bei
der Regeneration des Katalysators (17) an Sauerstoff verarmte
Gas (73) zumindest einer der Kompressiongsgstufe (59) strd-
mungstechnisch nachgeschalteten Turbinenstufe (77) der Gas-

turbine (31) zugefihrt wird.

2. Verfahren nach Ansgspruch 1, wobei dag sauerstoffhaltige
Gas (53) der Regenerationsgstufe (49) ausgehend von dem Kihl-

luftsystem (60) der Gasturbine (31) zugefihrt wird.

3. Verfahren nach Angpruch 1 oder 2, wobei an Sauerstoff
verarmtes Gas (73) der Brennkammer (81) der Gasturbine (31)

zugefihrt wird.

4. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche, wobei
an Sauerstoff verarmtes Gas (73) zur Kihlung der Turbinen-

schaufeln der Gasturbine (31) genutzt wird.

5. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche, wobei
das der Kompressionsstufe (59) entnommene sauerstoffhaltige
Gas (53) vor dem Eintritt in die Regenerationsstufe (49) ge-
kihlt wird.
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6. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche, wobei
das Waschmedium (21) wvor der Zufuhr zur Regenerationsstufe

(49) entspannt wird.

7. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche, wobei
zumindest ein Teilgtrom (35) des Wagchmediums (21) abgetrennt

wird.

8. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche, wobei
das regenerierte Waschmedium (7) einem Absorber (5) zugefihrt

wird.

9. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche, wobei
als Waschmedium (7) eine Aminosauresalzldsung eingesetzt

wird.

10. Verfahren nach einem der vorhergehenden Angpriiche, wobei

als Katalysator (13) ein Metallsalz eingesetzt wird.

11. Vorrichtung (1) zur Entschwefelung eines Schwefelwasser-
stoff enthaltenden Gasstroms (3), insbesondere eines zur Ver-
brennung in einer Gasturbine (31) nutzbaren Brenngasstroms
(3), umfassend einen Absorber (5) zur Absorption von Schwe-
felwasserstoff (9) aus dem Gasstrom (3) unter Bildung von
elementarem Schwefel (15) mittels eines einen Katalysator
(13) enthaltenden Waschmediums (7), sowie eine mit dem Absor-
ber (5) strdmungstechnisch gekoppelte Regenerationgsgstufe (49)
zur Regeneration des bei der Schwefelbildung reduzierten Ka-
talysators (17) mittels eines sauerstoffhaltigen Gases (53),
wobeil die Regenerationsstufe (49) zur Zufuhr des sauerstoff-
haltigen Gases (53) strdémungstechnisch mit einer Kompreggi-
onsstufe (59) einer Gasturbine (31) gekoppelt ist, und wobei
die Regenerationsstufe (49) zur Abfuhr desg an Sauerstoff wver-
armten Gasgesg (73) strdmungstechnisch mit zumindest einer der
Kompressiongstufe (59) der strémungstechnisch nachgeschalte-
ten Turbinenstufe (77) der Gasturbine (31) gekoppelt ist.
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12. Vorrichtung (1) nach Anspruch 11, wobei die Regenerati-
onsstufe (49) zur Zufuhr des sauerstoffhaltigen Gases (53)
stréomungstechnisch mit dem Kihlluftsystem (60) der Gasturbine

(31) gekoppelt ist.

13. Vorrichtung (1) nach Anspruch 11 oder 12, wobei die Re-
generationsstufe (49) mit einer der Kompressionsstufe (59)
strémungstechnisch nachgeschalteten Brennkammer (81) gekop-

pelt ist.

14. Vorrichtung (l)nach einem der Anspriiche 11 bis 13, wobei
die Regenerationsstufe (49) mit einer der Kompressionsstufe
(59) strdmungstechnigch nachgeschalteten Kihlsystem zur Kih-

lung der Turbinengchaufeln gekoppelt ist.

15. Vorrichtung (1) nach einem der Anspriche 11 bis 14, wo-
bei eine Entspannungsstufe (23) strdémungstechnisch zwischen
den Abgorber (5) und die Regenerationgsgstufe (49) geschaltet

ist.
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