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Kurzfassung

Die Nutzung von Verfahren zur CO2-Abscheidung und -Speicherung (CCS) zur Reduzierung der Treib-

hausgasemissionen im Energie- und Industriesektor mit dem Ziel der Begrenzung der Erderwärmung auf

weniger als 2 °C wird ab Mitte des 21. Jahrhundert unumgänglich sein. Die derzeit verfügbaren Verfah-

ren sind mit hohen Wirkungsgradeinbußen bei der Stromerzeugung und hohen CO2-Vermeidungskosten

verbunden und führen somit zu einer geringen oder verspäteten Nutzung der überaus wichtigen Techno-

logien zur Emissionsreduzierung. Die Weiterentwicklung der CCS-Verfahren bis hin zu einem kommerzi-

ellen Maßstab ist somit von eminenter Bedeutung für die Reduzierung der CO2-Emissionen.

In der vorliegenden Arbeit wird die Entwicklung eines innovativen Post-Combustion-Verfahrens der

zweiten Generation, dem indirekt beheizten Carbonate-Looping-Prozess, der eine verfahrenstechnische

Weiterentwicklung des oxy-gefeuerten Carbonate-Looping-Prozesses darstellt, präsentiert. Dies erfolgt

ausgehend von dem Verfahrenskonzept und dem aktuellen Stand der Technik über die Auslegung, Kon-

struktion und Inbetriebnahme einer Versuchsanlage an der Technischen Universität Darmstadt mit einer

nominellen Leistung von 300 kWth bezogen auf den zugeführten Abgasstrom bis hin zu der Demonstra-

tion der Machbarkeit durch die erfolgreiche Durchführung von vier umfassenden Versuchskampagnen

und der Bewertung des Prozesses auf Basis der daraus gewonnenen Ergebnisse.

Der indirekt beheizte Carbonate-Looping-Prozess basiert auf der reversiblen Karbonisierungs-Kalzinie-

rungs-Reaktion unter dem Prinzip der trockenen Sorption. Als Absorbens wird Kalkstein verwendet, der

größtenteils aus Kalziumkarbonat besteht, kostengünstig im Tagebau gewonnen werden kann und in der

Natur in großen Mengen vorhanden ist. Das Verfahren nutzt ein System gekoppelter Wirbelschichtreakto-

ren, Karbonator und Kalzinator, zum Abtrennen des CO2 aus Abgasströmen. Die Wärmebereitstellung zur

Regenerierung bzw. Kalzinierung des Sorbens erfolgt mittels Hochtemperaturwärmerohren über einen

zusätzlichen Reaktor, der hermetisch von dem Absorptionskreislauf getrennt ist. Die durch diese Verfah-

rensvariante entstehenden Vorteile gegenüber der Regenerierung des Sorbens mittels Oxy-Verbrennung

werden in der vorliegenden Arbeit experimentell untersucht und bewertet.

In mehr als 500 Betriebsstunden mit gekoppelten Wirbelschichtreaktoren, davon 340 h mit CO2-

Abscheidung, konnte die Betriebsfähigkeit der Versuchsanlage mit CO2-Abscheideeffizienzen zwischen

60 und 90 % in einer Vielzahl von unterschiedlichen Betriebspunkten demonstriert werden. Die

durchgeführten Versuche bestätigen zum oxy-gefeuerten Carbonate-Looping-Prozess vergleichbare CO2-

Abscheideleistungen. Der Wärmerohrwärmeübertrager, der die innovative Komponente der Versuchsan-

lage darstellt, zeigte ein exzellentes Betriebsverhalten bei der Übertragung der erforderlichen Wärme-

ströme. Auf Basis der entnommenen Feststoffproben konnten zudem die Auswirkungen der indirekten

Beheizung auf das Sorbens untersucht werden.
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ṁ kg/s Massenstrom

M kg/mol Molare Masse

n mol Stoffmenge
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