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Kurkela, Esa, Simell, Pekka, McKeough, Paterson & Kurkela, Minna. Synteesikaasun ja puhtaan
polttokaasun valmistus [Production of synthesis gas and clean fuel gas]. Espoo 2008. VTT
Publications 682. 54 s. + liitt. 5 s.

Avainsanat gasification, biomass, reforming, synthesis gas

Tiivistelma

Julkaisussa esitetddn VTT:n koordinoiman Ultra Clean Gas -projektin keskei-
simmin osatehtdvin, kaasutusprosessin kehitys, tulokset ja johtopaitokset. Hanke
toteutettiin vuosina 2004-2007. Osatehtdvén tavoitteena oli kehittdd kiinteiden
polttoaineiden kaasutus- ja kaasun puhdistustekniikkaa tulevaisuuden voimalaitos-
prosesseja ja biopolttonesteiden tai vedyn valmistusta varten.

Julkaisussa kuvataan, kuinka projektissa edettiin pienen mitan koelaitteilla vuo-
sina 20042005 tehdyisté kokeista prosessien arvioinnin ja valinnan kautta noin
0,5 MW:n prosessinkehityskoelaitteen (UCG-PDU) rakentamiseen ja silld vuonna
2007 toteutettuun koetoimintaan.

Projektin tyon kohteena oli paineistettuun leijukerroskaasutukseen, kaasun kuu-
masuodatukseen ja katalyyttiseen hiilivetyjen reformointiin perustuva kaasutus-
prosessi, jonka toimivuudesta saatiin positiivinen néyttd projektin loppuvaiheessa
toteutetuissa onnistuneissa PDU-kokeissa. Projekti loi siten pohjaa yritysvetoi-
sissa jatkohankkeissa tehtdville varsinaisen teollisen prosessin kehittdmiselle ja
demonstroinnille.
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Abstract

The main results of the project, Development of Ultra-Clean Gas (UCG)
Technologies for Biomass Gasification, are presented in the publication. The
UCG project was directed towards the development of innovative biomass
gasification and gas-cleaning technologies for the production of ultra-clean
synthesis gas. The project was carried out from 2004 to 2007 and it was co-
ordinated by VIT Technical Research Centre of Finland.

The publication describes how the work progressed from small-scale experiments
and process-evaluation studies in the initial stages of the project to the design,
construction and operation of a Process Development Unit (PDU) in the latter
stages of the project. The 0.5 MW PDU, located at VIT, was taken into
operation at the end of 2006.

The experimental work focussed on the following sub-processes: pressurized
fluidised-bed gasification, catalytic gas reforming and initial gas cleaning. The
PDU gasification tests were successful and all components of the PDU-plant
operated reliably. The project created a knowledge base upon which subsequent
industrial-driven development and demonstration projects have been built.



Alkusanat

Tekesin ryhmédhanke “’Synteesikaasun ja ultrapuhtaan polttokaasun valmistus
(UltraCleanGas)” toteutettiin vuosina 2004—2007. Téssé projektin loppuraportissa
esitetddn projektin keskeisimméin osatehtidvin, kaasutusprosessin kehitys, tulokset
ja johtopadétokset. Projektissa tehtyjen eri sovelluksiin liittyvien teknis-taloudellisten
tarkastelujen tulokset on esitetty vastaavasti omana julkaisunaan (VTT Research
Notes 2434). Katalyyttisen reformoinnin perusteisiin liittyvid TKK:n tutkimustu-
loksia julkaistaan erillisjulkaisuina.

Projekti toteutettiin VTT:n kaasutustekniikan tiimin vetdjdn Esa Kurkelan koor-
dinoimana. TKK:n vastuullisena johtajana toimi professori Outi Krause. Tutki-
musprojektiin ja johtoryhmétydskentelyyn osallistuivat lisdksi yritysosapuolista
Foster Wheeler Energia Oy, Neste Oil Oyj, Andritz Oy, Vapo Oy, Pohjolan
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ja Rintekno Oy. Johtoryhmén puheenjohtajana toimi Juha Jakkula Neste Oil Oyj:sti
ja padrahoittajan Tekesin edustajana Jukka Leppélahti.
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Maiaritelmat

Biodiesel

Freeboard

Kaasutus

Synteesikaasu

Lyhenteet

BFB
CFB

CHP

C2-C5Hy

FT
HTW
PDU

REF

Yksikot

daf

Maaritelmat ja lyhenteet

Kasvidljypohjainen dieselpolttoaine, joka valmistetaan kasvi-
Oljyistd vaihtoestroimalla.

Kaasuttimen yldosa

Terminen prosessi, jossa kaasuttava aine reagoi kiinteén tai nes-
temdisen polttoaineen kanssa korkeassa lampdtilassa muodosta-
en polttokaasuseoksen.

Kaasuseos, jonka padkomponentit ovat vety ja hiilimonoksidi.
Synteesikaasua voidaan valmistaa kaasutuksen kautta erityyppi-
sistd biomassoista.

Bubbling Fluidised Bed (kerrosleiju)
Circulated Fluidised Bed (kiertoleiju)

Combined Heat and Power production (yhdistetty lammon ja
sdahkon tuotanto)

Hiilivety-yhdiste, joka muodostuu hiili- (C) ja vety- (H) atomeista,
y kuvaa vetyatomien lukumairaa.

Fischer-Tropsch
High Temperature Winkler
Process Development Unit (prosessinkehityslaitteisto)

Recovered Fuel (kierrityspolttoaine)

dry ash free (tuhkaton kuiva-aine)



1. Johdanto

Vuosina 2004-2007 toteutetun VTT:n koordinoiman UCG-projektin tavoitteena
oli kehittdd kiinteiden polttoaineiden kaasutustekniikkaa ja kaasun puhdistusta
tulevaisuuden voimalaitosprosesseja ja biopolttonesteiden tai vedyn valmistusta
varten. Tavoitteena oli edetd vuosina 2004-2005 tehdyistd pienen mitan koetoi-
minnoista ja arviointityOstd projektissa suunnitellulla ja rakennetulla 500 kW:n
PDU-laitteistolla tehtdviin koeajoihin, joissa keskityttiin synteesikdyttoon tahtaa-
vien kaasutusmenetelmidn ja tuotekaasun reformoinnin kehittdmiseen. Liséksi
tavoitteena oli luoda pohjaa aiheisiin liittyville pilotointi- ja demonstraatiohank-
keille yhdessd projektiin osallistuvien yritysten kanssa. Soveltuvuustarkastelujen
avulla haettiin biopolttoaineille sopivia toteutuskelpoisia kokonaisratkaisuja, jotka
lisdisivdt biopolttoaineiden kdytdn kokonaistehokkuutta ja loisivat pohjaa uusien
2010-luvun vientituotteiden kehittdmiselle.

Téssd loppuraportissa esitetddn kaasutus- ja kaasunpuhdistusprosessin tutkimus-
ja kehitystehtdvien tulokset. Téltd osin projektin tyd on tehty kokonaisuudessaan
VTT:n kaasutustekniikan tiimissd. Loppuraportoinnin muissa osaraporteissa ja
erillisjulkaisuissa kuvataan projektissa tehtyjen teknis-taloudellisten tarkastelujen,
katalyyttitutkimuksen sekd kansainvélisten hankkeiden seuranta- ja arviointitdiden
tulokset.

Kuvatun kaasutusprosessin tutkimus- ja kehitystyon tavoitteena oli luoda perusteita
kehittdd uusi synteesikaasun valmistusprosessi, joka téyttéisi seuraavat vaatimukset:

e soveltuu mahdollisimman laajalle polttoainepohjalle (puu- ja peltobiomassat,
REF, turve)

e koostuu luotettavista ja varmatoimisista osaprosesseista (kaasutus, suodatus,
hiilivetyjen reformointi)

e hyvi kokonaishyStysuhde: synteesikaasu + sahko + 1amp6

e kilpailukykyiset tuotantokustannukset

e ei hankalasti hallittavissa olevia ymparistbongelmia, esim. ei tarvetta terva-
vesien kasittelylle.



Uuden synteesikaasuprosessin kehityksen tirkeimpind ldhtSkohtina kéytettiin
seuraavaa taustamateriaalia:

e aiemmat eri synteesikaasuteknologioiden arviot ja vertailut sekd kokemukset
Oulun turveammoniakkihankkeesta

o tietotaito CFB- ja BFB-kaasuttimista ja eri polttoaineiden kaasutuskéyttayty-
misesta

e tietotaito kaasutuskaasun kuumasuodatuksesta

e katalyyttisen kaasunpuhdistuksen osaaminen ja ennen projektia syntyneet
uudet synteesikaasusovelluksiin liittyvét tuotekaasun reformoinnin ideat.

Tésséd osaprojektissa edettiin pienen mitan koetoiminnan ja eri kaasutus- ja kaasun

reformointivaihtoehtojen arvioinnin kautta valitun teknologian PDU-mitassa ta-
pahtuvaan tutkimukseen ja kehitykseen.

10



2. Kaasutusmenetelman valinta
2.1 Lahtokohta

Projektin 14htokohtana vuoden 2004 alussa oli VTT:n arvio siit4, ettd laajalle polt-
toainepohjalle soveltuva ja varmatoiminen synteesikaasun valmistus voitaisiin
toteuttaa leijukerrosreaktorissa joko “paranneltuna” paineistettuna happikaasutuk-
sena tai epdsuorana vesihdyrykaasutuksena. Molemmissa tapauksissa kaasutus-
prosessin olennaisena osana on luvussa 3 kuvattu hiilivetyjen ja tervojen katalyyt-
tinen reformointi. Sen avulla synteesikaasusaantoa voidaan nostaa siitd tasosta,
joka saavutettiin Oulussa 1980-luvun lopulla demonstroidussa paineistetussa happi-
ja hoyrykaasutukseen perustuvassa saksalaisessa HTW-kaasuttimessa [1, 2]. Optimi-
prosessissa pystytddn laajalla polttoainekirjolla samanaikaisesti maksimoimaan
tuotekaasun vetysisdltd, selvitdén kohtuullisella hapen kulutuksella, saavutetaan
lahes tdydellinen hiilikonversio ja véltetddn tuhkan aiheuttamat ongelmat.

Kun katalyyttinen reformointi suunnitellaan synteesikaasutusprosessin olennai-
seksi osaksi, voidaan itse kaasutusvaihe toteuttaa vapaammin kuin esim. HTW-
prosessissa tai epdsuoraan vesihoyrykaasutukseen perustuvissa prosesseissa (esim.
Giissing [3] ja SilvaGas [4]), joissa jo itse kaasuttimessa pyritddn tehokkaaseen
tervojen hajoamiseen toteuttamalla kaasutus mahdollisimman korkeassa 14mpo-
tilassa. Téstd puolestaan ovat helposti seurauksena tuhkan aiheuttamat ongelmat
joko itse kaasuttimessa (HTW) tai hapetusreaktorissa (epdsuora kaasutus).

Osaprojektin tyotd kdynnistettdessd vuonna 2004 arvioitiin, ettd epdsuoraan vesi-
hoyrykaasutukseen perustuvalla prosessikonseptilla saattaisi olla joitakin poten-
tiaalisia etuja paineistettuun happikaasutukseen verrattuna. Itse kaasutus voitaisiin
toteuttaa ilman kallista ja paljon sdhkod kuluttavaa hapen valmistusta. Kirjalli-
suustietojen mukaan myds tervojen muodostus olisi hdyrykaasutuksessa vihéi-
sempad kuin ilma- tai happikaasutuksessa. VT T:n alustavien suunnitelmien mukaan
epdsuoraa vesihdyrykaasutusta voitaisiin my0s tehostaa pienelld hapen tai ilman
tuonnilla, jolloin mahdollisesti voitaisiin yhdistdd molempien perusvaihtoehtojen
etuja menettdmétté tavoitteena olevaa joustavuutta polttoainepohjan suhteen.

Téstd happikaasutuksen ja epdsuoran vesihOyrykaasutuksen yhdistelmaista ja vesi-
hoyrykaasutuksesta yleensdkin oli Suomessa huomattavasti vihemmén kokemuksia
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kuin suorasta happi- tai ilmakaasutuksesta. Mydskéén kirjallisuuden perusteella ei
voitu muodostaa luotettavaa kuvaa vesihdyrykaasutuksen ja ilma- tai happikaasu-
tuksen eroista. Niinpé projektin koetoiminta aloitettiin tutkimalla vesihOyrykaasu-
tusta projektissa kédyttoonotetulla pienelld koelaitteella.

2.2 Penkkikokoluokan kaasutuskokeet

Vesihdyrykaasutustutkimusta varten VTT:lle rakennettiin uusi penkkikokoluokan
koelaitteisto. Koelaitteen periaatepiirros esitetddn kuvassa 1. Laitteistolla voidaan
tutkia epdsuoralla limmontuonnilla varustetun vesihdyrykaasutuksen prosessipa-
rametrien vaikutuksia ja siten tdydentdé aiheesta rajallisesti saatavilla olevaa jul-
kaistua tulosaineistoa. Samaten voidaan testata uusien omien ideoiden toteutetta-
vuutta ja hyvyyttd. Laitteistoon liitettiin myos ilman ja hapen syéttolinjat, jolloin
voitiin tehdé vertailuaineistoa myos ilma- ja happikaasutuksesta.

Laitteisto rakennettiin osittain jo ennen UCG-projektin kdynnistymistd ja se sijoi-
tettiin aiemman VTT:n pdlykaasutusreaktorin paikalle hyddyntéden olemassa ollutta
sdahkoldmmitteistd uunia ja muita oheislaitteita. Uusina komponentteina laitteistoon
rakennettiin a) kaasutusreaktoriputki, polttoaineen syottdlaite ja kuumasykloni,
b) vesihoyryn tulistusyksikkod ja syottoyhteet muille leijutuskaasuille (kéyttden
olemassa olevia massavirtasddtimid), c¢) hiekan kuumennusyksikké ja kuuman
hiekan siirtolaitteet, d) hiekan erotussyklonit seki e) tuotekaasun kuumasuodatin.

Laitteiston viimeistely ja kayttdonotto tapahtuivat UCG-projektin puitteissa ke-
vadlld 2004, ja koeajot toteutettiin syksylld 2004 ja alkuvuodesta 2005. Niissd
tutkittiin seuraavia kaasutusprosessin arvioinnin kannalta keskeisid kysymyksia:

e ldmpotilan, virtausnopeuden ja viipymaéajan vaikutus hiilikonversioon ja tuote-
kaasun koostumukseen

e petimateriaalin vaikutus prosessin toimintaan ja tuotesaantoihin
e polttoaineen (puu, olki, turve) vaikutukset saantoihin

e pienen ilma- ja happilisdyksen vaikutus kaasuttimen toimintaan ja tuotesaantoihin.
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Polttoaineen
syottd

Vesihdyry—»

Kaasutin

Kuva 1. Vesihdyrykaasutuksen bench-scale-koelaitteen periaatepiirros (poltto-
ainesyotto 1-10 kg/h).

Koelaitteeseen kuuluvaa petimateriaalin kuumennus- ja syottoyksikkod ei saatu
toimimaan riittdvén luotettavasti ja toistettavasti, jotta olisi voitu tutkia hiekka- ja
polttoainesyoton vaikutuksia kaksoisleijukerrosprosessin kiertohiekkavirran vai-
kutusten arviointia ajatellen. Niinpé vesihdyrykaasutuksen tarvitsema ldmpdenergia
tuotiin tulistamalla vesihdyry ennen kaasutinta ja lammittdmalld reaktoriputkea
sdhkoisesti. Kokeessa kiytetty petimateriaali liséttiin reaktoriin ennen koetta ja
koejaksojen vilissd panoksina. Vesihdyrykaasutukseen liittyvien alkuvaikeuksien
jélkeen (mm. hdyryn kondensoituminen polttoaineensyoéttdlinjaan ja mittausyhtei-
siin) koelaitteella pystyttiin toteuttamaan toistettavissa olevat koesarjat, joiden
tulokset olivat johdonmukaisia.

Taulukossa 1 esitetddn yhteenveto 25:n teknisesti onnistuneen kokeen polttoai-
neista ja koeolosuhteista. Liséksi tehtiin muutama esikoe ja muutama koeajo pait-
tyi laiteteknisistd syistd kokeen keskeytymiseen. Oljella yritettiin myds toista
koeajoa, jossa kaasutusldmpétila oli korkeampi (noin 730 °C). Tamé koe kuitenkin
pééttyi parin tunnin ajon jdlkeen pedin sintraantumiseen.
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Penkkikokoluokan koeajojen olosuhteet ja paétulokset esitetédn liitteissd A, B ja C.
Taulukossa 2 on kiytettyjen polttoaineiden analyysit. Kuvissa 2—8 tarkastellaan
saatuja koetuloksia. Koejaksoissa simuloitiin ilmakaasutusta (5 koetta), puhdasta
hoyrykaasutusta (17 koetta) ja ilma- tai happilisdykselld toteutettua hdyrykaasu-
tusta (3 koetta). Suurin osa eri toimintaparametrien vaikutuksiin liittyvistd kokeista
tehtiin kéyttden polttoaineena méntypurua. Muutamissa valituissa olosuhteissa
tehtiin kokeet myo0s turpeella ja oljella.

Taulukko 1. Onnistuneet penkkikokoluokan kaasutuskokeet ja niiden koeolosuhteet.

Koetyyppi Lukumiiri | Lampdétila-alue, °C
Koeajot méntypurulla, yhteensa 19

— 100 %:n hoyrykaasutus 12 690-880

— ilmakaasutus 5 810-840

— happi- ja hoyrykaasutus 2 830-840
Kokeet turpeella, yhteensa 5

— hoyrykaasutus 4 690-880

— ilmakaasutus 1 830
Kokeet vehnén oljella, hoyrykaasutus 1 690-700

Taulukko 2. Penkkikokoluokan kaasutuskokeissa kdytettyjen polttoaineiden koos-
tumus (ka: kuiva-aine).

Polttoaine Mintypuru Turve OIki
Kosteus, m-% 8,5 14,5 8,0
Haihtuvat, m-% (ka) 81,0 72,1 75,9
Tuhka, m-% (ka) 0,3 3,7 6,5
Partikkelikoko, mm 0,52-0,92 0,52-0,92 0,52-0,92
Alkuainekoostumus, m-% (ka)

C-pitoisuus 50,7 48.9 45,8
H 6,3 5,5 5,9
N 0,10 0,8 1,4
S 0,002 0,14 0,18
O (erotus) 42,6 41,0 45,8
Tuhka 0,3 3,7 6,5
Teh. lampdarvo, MJ/kg (ka) 19,3 18,2 17,3
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Kuvaan 2 on koottu méntypurulla tehdyissid kokeissa mééritetyt hiilikonversiot.
Tdssd yhteydessd hiilikonversiolla ymmarretddn polttoaineen sisdltdmin alku-
ainehiilen muuntumista kaasumaiseen muotoon (siséltden kevyet kaasut, hiilive-
dyt ja tervat). Hiilikonversio on maééritetty epdsuorasti méaarittdmalld syntyneen
lentopolyn ja kokeen aikana petiin kertyvén hiiliaineksen maérat. Kuvan perus-
teella koedata voidaan ryhmittdd kahteen padryhméén: kokeissa, joissa kaasutus
toteutettiin pelkéstdéin hoyrylla, padstiin 86-92 %:n konversioon ja kokeissa, joissa
kaytettiin joko padosin ilmaa tai ilma- tai happilisdystd hoyrykaasutuksessa, padstiin
lahes 100 %:n konversioon. Sen sijaan muilla tutkituilla parametreilla ei ollut yhtd
selkedd vaikutusta hiilikonversioon.

A Hoyry, 765-799°C (Hiekka) & Hoyry, 801-817°C (Hiekka) @ Hoyry, 870°C (Hiekka)
@ Héyry, 820°C (Hiekka+kalkki) @ H&yry/lima, 812°C (Hiekka) @ lima, 827°C (Hiekka+kalkki)
B lIima, 812-824°C (Hiekka) 002/H20, 830°C (Hiekka) AHoyry, 688°C (Hiekka)
100 - - T-TEEEEaSTEEEEEE O =
| ] A
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1 1
96N o o o o e e e e g
lima/O2-kaasutus
NI
5 4 - - - - —mEmEETEEEESEEE SRS EEEEEEEEEES
2 % TA . \
§ 1 . o © A 1
c 1 1
S os{ e *
%) | A A (@) AA 1
N e e e e e e e e e e D /
84 4 Hoéyrykaasutus
80 + + + + + + + + + + +
0,0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0,6 0,7 0,8 0,9 1,0 11 1,2

Hoyry/Polttoaine, kg/kg PA-daf

Kuva 2. Sahanpurun (mdnty) penkkikokoluokan kaasutuskokeiden hiilikonversiot.
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Kuva 3. Sahanpurun, turpeen ja oljen hiilikonversiot penkkikokoluokan héoyrykaa-
sutuskokeissa. Lampotila kuvaa pedin ldmpotilaa kaasuttimessa.

Kuvassa 3 verrataan puun, turpeen ja oljen hdyrykaasutuksen hiilikonversioita.
Kuvaan on poimittu eri petilimpdtilaa vastaavat konversiot. Téltd osin tulos oli
odotettu. Turpeella saavutettiin alhaisempi konversio, ja ldmpotilan nostolla oli
selvasti positiivinen vaikutus turpeen hoyrykaasutuksen hiilikonversioon. Kon-
versio kuitenkin jii alle 80 %:n vield kokeessa, jossa petildmpétila oli 854 °C ja
yldosan lampétila 879 °C. Turpeen ilmakaasutuksessa hiilikonversio oli noin 86 %,
joka sekin on aiempien ilmakaasutuskokemusten mukainen [5].

Kuvissa 4 ja 5 esitetddn vastaavasti méntypurun erityyppisissd kaasutuskokeissa

maédritetyt kuivan tuotekaasun koostumukset ja verrataan eri polttoaineiden puh-
taassa hoyrykaasutuksessa médritettyjd kaasun koostumuksia.
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| H2 @ Cco O CH4 0 C2-C5Hy | COo2 O N2

80 |

(2}
o
I

Kuivan tuotekaasun
koostumus, til-%
»
o
,

[
o
I

Koetyyppio Hoyry/lima Hoyry/02
Peti H H
Héyry/Pa 0,76 0,57
Tpeti 812°C 830°C

Kuva 4. Kuivan tuotekaasun koostumus sahanpurun kaasutuskokeissa. Polttoaine-
linjan ja mittausyhteiden typpipuulauksen laimentava vaikutus on laskettu pois
tuloksissa.

B H2 @ CO @ CH4 OC2C5Hy B CO2 O N2

80 1 -

60 -

40

Kuivan tuotekaasun
koostumus, til-%

20 -

O,

Tpeti 771°C 816°C 870°C 688°C 814°C 856°C

hdyry/PA 0,88 1,10 0,76 0,76 1,07 1,01 0,86

Kuva 5. Tuotekaasun koostumus sahanpurun, turpeen ja oljen kaasutuksessa
(polttoainelinjan ja mittausyhteiden typpipuulauksen laimentava vaikutus on las-
kettu pois).

Puun tuotekaasun vedyn ja hiilimonoksidin suhdetta (H,/CO) tarkastellaan vield

erikseen kuvassa 6. Koetulosten perusteella ndyttdd selviésti siltd, ettd hoyrykaasu-
tuksessa hoyry-polttoainesuhteen nostaminen kaytinnossd alimmalta mahdolliselta
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tasolta 0,35-0,45 tasolle 0,75-0,8 nostaa selvisti tuotekaasun H,/CO-suhdetta.
Parhaimmillaankin suhde tosin oli vain hieman yli 1. Hoyrykaasutuksen ja ilma-
tai happikaasutuksen ero tuli myds selkedsti esille. Kalkkilisdykselld eli kal-
siumoksidin ldsndololla oli myds odotetun suuntainen vaikutus homogeenisen
vesikaasureaktion kautta néissdkin kokeissa, vaikka tuotekaasujen ja petimateriaalin
kontakti ei pienessd kerrosleijuperiaatteella toimivassa koelaitteessa olekaan paras
mahdollinen.

Kuvassa 7 tarkastellaan kaasutuksessa syntyvén tervan ja bentseenin mééran riip-
puvuutta eri toimintaolosuhteissa méintypurun kaasutuksessa. Tulokset esitetddn
massaosuutena (%) polttoaineen haihtuvien aineiden méaristd. Kuvan perusteella
ndyttdd siltd, ettd vesihdyrykaasutuksessa ei pdéstd olennaisesti alempaan tervapi-
toisuuteen kuin ilmakaasutuksessakaan. Tervan ja bentseenin kokonaismdéra
ndytti puun kaasutuksessa olevan padosin 6—8 % polttoaineen haihtuvien aineiden
médristd, eikd selkedd kuvaa eri parametrien vaikutuksista syntynyt néisséd ko-

keissa.
A Hoyry, 765-799°C (Hiekka) @ Héyry, 820°C (Hiekka+kalkki)
& Hoyry, 801-817°C (Hiekka) @lima, 827°C (Hiekka+kalkki)
B lima, 812-824°C (Hiekka) @ Hoyry/lima, 812°C (Hiekka)
160 @ Hoyry, 870°C (Hiekka) D 02/H20, 830°C (Hiekka)
1,40 + -3
1,20 o A A *
A
1,00 'S
[e] *
S o0 A
T o A
0,60
O O
0,40 g =)
0,20 1
0,00 ; ; ; ; ; ; ; ;
0,00 0,15 0,30 0,45 0,60 0,75 0,90 1,05 1,20 1,35

Hoyry/Polttoaine, kg/kg Pa-daf

Kuva 6. Tuotekaasun H,/CO-suhde sahanpurun kaasutuksessa.
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AHbyry, 765-799°C (Hiekka) ~ # Hoyry, 801-817°C (Hiekka) @ Héyry, 870°C (Hiekka)
© Héyry, 820°C (Hiekka+kalkki) @ Hoyry/lima, 812°C (Hiekka) @ llma, 827°C (Hiekkar+kalkki)

B ima, 812-824°C (Hiekka) D02/H20, 830°C (Hiekka) O Hbyry, 688°C (Hiekka)
10
9t — o
8f ———————————————— B e e
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7 N EI‘O s A A
6f s @ A | SR
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% PA:n haihtuvista
o«
ot

0,0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0,6 0,7 0,8 0,9 1,0 11 1,2
Hoyry/Polttoaine, kg/kg PA-daf

Kuva 7. Tervan ja bentseenin mddrd sahanpurun kaasutuksessa.

‘ B Bentseenia raskaammat tervat @ Bentseeni ‘

Tervasaanto, %

816°C 870°C

771°C

688°C 814°C ‘ 856°C ‘ 693°C

u ypuru a u turve turve turve olki

Kuva 8. Tervasaantojen vertailu puun, turpeen ja oljen kaasutuksessa.

Kuvassa 8 esitetyt eri polttoaineiden viéliset erot sen sijaan olivat odotetusti mer-
kittavid. Turpeen vesihOyrykaasutuksessa lampdétilan nosto johti selvdin terva-
saannon pienenemiseen. My0s tervan koostumus muuttui odotetulla tavalla (ks.
viite [5]) kaasutusldmpdtilaa nostettaessa.

Penkkikokoluokan laitteistolla tehdyn kaasutuskoesarjan perusteella tehtiin seu-
raavia kaasutusprosessin valinnassa hyodynnettyjé johtopaatoksié:

o IImakaasutuksessa ja happi-hdyrykaasutuksessa saavutetaan noin 10 %-yksikkod
korkeampi hiilikonversio kuin puhtaassa hoyrykaasutuksessa, mutta vesihoyry-
kaasutuksessakin voidaan paistd parhaimmillaan yli 85 %:n konversioon.
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e Hoyrykaasutuksessa tuotekaasun vedyn ja hiilimonoksidin suhde on suurim-
millaan 1-1,2, kun vesihyrysy6ton ja polttoainesydton suhde on korkea. Ilma-
kaasutuksessa ja happi-hoyrykaasutuksessa suhde on pienempi.

e Puun vesihdyrykaasutuksessa syntyy likimain sama mééré tervoja kuin ilma-
kaasutuksessa tai happi-hoyrykaasutuksessa.

e Turpeen ja puun viliset erot vesihOyrykaasutuksessa ovat samansuuntaisia
kuin aiemman kokemuksen mukaan ilmakaasutuksessa: erityisesti tervoja
muodostuu selvésti vihemman turpeella, ja turpeen kaasutuksen hiilikonversio
jaa puun kaasutuksen konversiota pienemmaksi.

2.3 Prosessiarviot ja kaasutusmenetelman valinta

Vuoden 2004 aikana penkkikokoluokan koetoiminnan rinnalla arvioitiin alustavasti
teollisen mitan kaasutusprosessin toiminta-arvoja sekéd happi-hdyrykaasutukseen etta
hoyrykaasutukseen (kaksoisleijukerrosprosessi) perustuville vaihtoehdoille. Molem-
piin vaihtoehtoihin perustuen tehtiin myos karkea mitoitus 200 MW:n ja 400 MW:n
kokoisille kaasutusreaktoreille. Laskennassa tarkasteltiin ilmanpaineista ja pai-
neistettua kaasutusta (5, 10 ja 30 bar). My0Os Suomessa hyvin tunnettu ilmakaasutus
pidettiin vertailussa mukana, vaikka tavoitteena olikin synteesikaasukiyttoon
soveltuvan prosessin kehittiminen. Koska kaksoisleijukerrosprosessin paineistusta
pidettiin selvésti haastavampana kuin yhdessd leijukerrosreaktorissa toteutettavia
prosesseja, tarkasteltiin titd vaihtoehtoa vain ilmanpaineisena ja 5 barin paineessa.

Happi-hoyrykaasutuksen taseet arvioitiin paddosin 1980-luvun lopun Kemiran
HTW-kaasuttimen mittausdatan, julkaistun happikaasutusaineiston ja VTT:n
oman ilmakaasutusdatan perusteella. Hoyrykaasutuksen kaasutusvaiheen hiili-
konversion ja kaasun koostumuksen arvioinnissa kaytettiin kvalitatiivisesti edelld
kuvattujen kokeiden tuloksia, joiden avulla arvioitiin erot happi- ja ilmakaasutuk-
seen verrattuna. Aine- ja energiataseet laskettiin VT T:n taselaskentaohjelmalla.

Tarkastellut padvaihtoehdot ja arvioidut kaasun koostumukset esitetédén kuvassa 9.
Molemmissa tapauksissa kaasutusprosessiin ajateltiin kuuluvan kaasutusvaiheen
jéilkeen hiukkasten erotus ja katalyyttinen reformointi. Niinpé itse kaasutusvai-
heessa ei ollut tarpeen tavoitella tervojen ja keveiden hiilivetyjen hajoamista.
Happikaasutus ajateltiin toteutettavan 850 °C:n ldmpdtilassa, jonka arvioitiin ole-
van riittdvan korkea lampdtila 97 %:n hiilikonversion saavuttamiseksi. Hoyrykaa-
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sutuksen laskettiin toimivan 650-700 °C:n lampdtilassa, jossa arvioitiin saavutet-
tavan 81 %:n hiilikonversio.

Vaihtoehto 1: Happi/hdyrykaasutus CFB-reaktorissa

Raakakaasu . pojttoaineteho 200/400 MW
‘800-850 C « Tavoitteena hyva hiilikonversio 95-98 %
mahdollisimman alhaisessa lampétilassa
(750-850 °C)
« Ei tarvetta hiilivetyjen krakkaamiselle
viela kaasuttimessa
* Taseet arvioitu HTW:n ja RenuGasin
perusteella
= Hapen kulutus: 0,37 kg/kg daf puuta
= HOyryn kulutus: 0,20 kg/kg daf puuta
= Kiertokaasu+typpi: 0,24 kg/kg daf puuta

Kuivan kaasun
analyysi Til-%
Cco 34,5
CO2 24,0
Puu H2 31,5
. CH4 8,50
N, tai C2H2 0,00
Kiertokaasu C2H4 0,30
C2H6 0,10
C3-C5HX 0,00
H2S 0,01
) cos 0,00
Héyry +O, NH3 0,30
N2 (erotus) 0,79

N,/Kiertokaasu

Vaihtoehto 2: Hoyrykaasutus epasuoralla lammityksella
Raakakaasu :
650°C « Polttoaineteho 200/400 MW
[ « Kaasutuksen hiilikonversio 80-86 %

alhainen CO,-pitoisuus

« Kaasun lampétila 650 °C

« Taseet omaan arvioon perustuen

= HOyrysyotto 0,5 kg/kg daf puuta
= Pyrolyysi + véhan H,O kaasutusta
Savukaasu = Polttovaiheen lampétila 850 °C

héyryn

tuotantoon Kuivan kaasun
analyysi Til-%
cO 35,8
CO2 13,0
H2 32,7
CH4 12,2
Puu C2H2 0,3
Nz tai C2H4 4,0
X C2H6 0,2
kiertokaasu C3-C5HX 0,1
H2S 0,014
COs 0,001
NH3 0,1
HCI 0,009
Hoéyry lima N2 1,58

(O, /ilmalisays?)

Kuva 9. Tarkastellut leijukerroskaasutuksien vaihtoehdot ja arvioidut tuotekaasun

koostumukset.
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Happikaasutuksen, ilmakaasutuksen ja kaksoisleijukerroskaasutuksen soveltu-
vuutta eri loppukéyttokohteisiin arvioitiin myods osana projektin soveltuvuustar-
kasteluosatehtévédd, jossa kokonaisprosesseille laadittiin yksinkertaiset Excel-
pohjaiset laskentataulukot (ks. kuva 10). Tamin tarkastelun yhteenveto esitetdén
kuvassa 11. Happikaasutuksella ja sitd seuraavalla reformoinnilla valmistettu
tuotekaasu soveltuu loppupuhdistuksen jilkeen kaikkiin mahdollisiin loppukéytto-
kohteisiin, kun taas ilmakaasutuskaasun tuotekaasu soveltuu parhaiten séhkon
tuotannon sovelluksiin. Sen sijaan nestemdisten polttoaineiden tai kemikaalien
valmistamiseen esim. FT-synteesilld ilmakaasutuskaasun tuotekaasu soveltuu
heikommin. Kirjallisuuden perusteella vain kerran ldpi -tyyppiset Fischer-
Tropsch-prosessit voisivat tulla kyseeseen runsaasti laimentavaa typped sisiltavilla
ilmakaasutuksen tuotekaasuilla. Hoyrykaasutusprosessin tuotekaasu siséltda sel-
vésti enemmén hiilivetyjd kuin happi- tai ilmakaasutuksen tuotekaasu, joten sen
reformointiin arvioitiin liittyvin myds selvésti enemméin haasteita.

Yleiskaavio synteesikaasun tuotanto- ja konversioprosessille

Mahdollinen KP/MP-hoyry
CO-shift, synteesikierto
KP-héyry COzpoisto Poistokaasu
Biomassa|  Kaasutus Kaasun T Kaasun

Synteesil || Jatkojalostus | 2a——»
erotus tuote

& reformointi puhdistus | <z=’ muokkaus

CC-, FCCC-sovellukset

1 - 30 bar 1 —30 bar 30 bar FT, SNG, H,: 20 - 30 bar
CH,OH, DME: 100 bar
850 °C 40 - 280 °C (final) 40-350°C FT, CH;OH, DME, SNG, H,/trad: 200 — 300 °C
(IGCC: 500 °C) (initial) H,/PSA: 40 °C
Lyhennykset: CC Kombivoimalaan perustuva energian tuotanto

FCCC Polttokenno-kombivoimalaan perustuva energian tuotanto

FT Fischer-Tropsch-synteesin hiilivetytuotteet

SNG Synteettinen maakaasu (CH,)

CH,OH  Metanoli

DME Dimetyylieetteri

H,/trad Perinteiseen prosessiin perustuva vedyn tuotanto

H,/PSA  PSA:iin (Pressure Swing Adsorption) perustuva vedyn tuotanto

Kuva 10. Synteesikaasun eri sovellukset.

Soveltuvuustarkasteluissa vuonna 2004 kiytetylld yksinkertaisella mallilla arvioitiin
myo0s kaasutusprosessien painetason vaikutuksia lopputuotteen (FT-neste) tuotanto-
kustannuksiin. Kaikissa tapauksissa tuotekaasun loppupuhdistus- ja synteesipai-
neeksi oli valittu 30 baria. Kuvassa 12 esitetdén hapen valmistuksen ja tuotekaasun
paineistuksen suhteelliset kustannusvaikutukset FT-nesteen tuotantokustannuksiin.
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Kaasutusprosessin konfiguraatio: hapetin ja paine
Konfiguraatio vs. sovellukset

Konfiguraatio Lupaavat sovellukset
(sulkeissa olevat sovellukset
vaativat viela lisaselvityksid)

0O, hapettimena Kaikki tunnetut sovellukset:
- epasuoran lammityksen kanssa (5 bar) tai | FT, FT/R, CH;OH, DME, NH,, SNG,
-ilman epésuoraa lammitysta (5-30 bar) H,/trad, H,/PSA, FCCC, CC

lima hapettimena (30 bar) FT ilman reformointikiertoa
(Hy/modifioitu PSA)

FCCC + kaasun lammin/kuiva puhdistus
CC + kaasun kuumapuhdistus

lima hapettimena + epéasuora [Ammitys FT ilman reformointikiertoa

(5 bar) (NH35)

(H,/modifioitu PSA)

(FCCC + kaasun markapuhdistus)
(CC + kaasun markapuhdistus)

Huomautus: kerran-lapi-prosessit on kehitetty myés CH;OH:lle ja SNG:lle mutta
nama eivat osoittautuneet lupaaviksi siina tapauksessa, etté hapetin on ilma.

Kuva 11. Happi- ja ilmakaasutuksen sekd epdsuoran hoyrykaasutuksen soveltuvuus

eri loppukdyttokohteille.

Kaasutusprosessin konfiguraatio: hapetin ja paine
Arvioidut vaikutukset kustannuksiin

40

O Lisdkomprimointikustan-
nukset, kun perusteena on
ylin investointiarvio

® Komprimointikustannukset
perustuen alimpaan
investointiarvioon

@ 02:n tuotantokustannukset
(ilman tislaaminen)

% FT-tuotantokustannuksista

Huomautus: kompressoreiden investointitarve on tassa vaiheessa epdvarma. Suurimmat arvot pohjautuvat
laitetoimittajan budjettitarjoukseen. Tata lahdetté on kaytetty laajasti hollantilaisissa arvioinneissa (Hamelinck, et
al). Matalimmat arvot perustuvat VTT:n toiselta laitevalmistajalta saatuun budjettitarjoukseen.

Kuva 12. Hapen valmistuksen ja kaasun komprimoinnin vaikutus FT-vahan tuo-
tantokustannuksiin (kaasun laadun vaikutuksia kaasun loppupuhdistuksen tai

synteesilaitteiden kustannuksiin ei ole otettu tdssd huomioon).
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Tehtyjen tarkastelujen ohella arvioitiin eri prosessivaihtoehtojen etuja ja haittoja
kvalitatiivisesti. Yhteenveto tarkastelujen tuloksista esitetdin taulukossa 3.

Taulukko 3. Eri leijukerrosmenetelmien kvalitatiivinen vertailu. Taulukossa vihred
vdri kuvastaa edullista vaikutusta ja hyotyd ja punainen epdedullista vaikutusta.

Hoyry}(aasn.lvtus/epa.suora Hap}fl/h.(?yrykaasgtus Imakaasutus
limmaontuonti yksi leijureaktori

Kaasutusvaiheen hiilikonversio 75-85% —
Kemiallinen hy6tysuhde (kaasu+terva) 70-78 % 70-78 %
Raakakaasun H,/CO-suhde 0,8-1,2 0,8-0,9 0,6-0,8
N,-pitoisuus <5% <5% 50 %
Hiilivetyjen kokonaispitoisuus > 15 til-% 9-12 % 5-9%
Hiilikonversio tervaksi, % >10% <5% <5%
Suodatuksen toimintavarmuus 27 ? ok, tunnetaan
Reformerin toimintavarmuus 2? ? rajat tunnetaan

Reformoidun kaasun laatu ja melko hyvi
soveltuvuus eri kdyttokohteisiin

Kaasutusldmpdtila 650-750 °C 750-850 °C 800-850 °C
Kaasutuspaine, bar-a 1-5 5-30 1-30
Polttoreaktorin limpatila 800-850 °C - -
Maksimikoko/kaasutusreaktori, MW 100-200 ? 200400 100400
Tuhkan sintraantumisherkkyys polttoreaktorissa rajoittaa kaasutuslampat. hallitaan
rajoittaa lampotilaa selvitettdvi kokeilla rajat tunnetaan

Hapen tarve tarvitaan reformerissi

yksinkertainen
kaasutin

Jarjestelmén yksikertaisuus

Olemassa oleva kokemuspohja hyvin vdhdinen kohtuullinen

Tekniset riskit kaasutusvaiheen konversio tuhkan kayttdytyminen
kaksoisleijun kytkentd saattaa rajoittaa PA-pohjaa
polttovaiheen tuhkan selviad kokeissa

kayttaytminen

Tehtyjen tarkastelujen pohjalta todettiin, ettd ilmakaasutus soveltuu parhaiten
sdahkontuotantoprosesseihin, kuten kombivoimaloihin, ja tulevaisuudessa ehkd
myo0s polttokennovoimaloihin. Néissé sovelluksissa tuotekaasun puhdistuksen
tulee tapahtua mieluiten kuumana, jolloin prosessi on yksinkertaisempi ja koko-
naishyotysuhde parempi kuin perinteisid kylmépuhdistusmenetelmiéd kiytettdessa.
Kuumapuhdistuksen merkitys korostuu ilmakaasutuksessa, jossa kaasuvolyymit

24



ovat suuria ja suurempi osa polttoaineen energiasta on kaasun tuntuvana 1ampdna.
Periaatteessa ilmakaasutuksen tuotekaasua voitaisiin ehké kéayttdd my0s joissakin
synteesisovelluksissa, mutta suurten kaasuvolyymien takia kaasun loppupuhdistus-
ja synteesilaitteista tulee epakéytannollisen suuria. Kustannussyistd ilmakaasutus
pitdisi pystyd toteuttamaan synteesipaineessa, muutoin kaasun komprimointi-
kustannukset entisestddn lisdisivit tuotantokustannuksia. Edelld mainituista syisti
ilmakaasutusvaihtoehtoja ei projektissa selvitetty pidemmalle.

Kaksoisleijukerrosreaktorissa toteutettu hodyrykaasutus ja sen perddn kytketty
katalyyttinen reformointi néyttivit tehtyjen tarkastelujen valossa mielenkiintoisilta.
Téll4 prosessilla néytti olevan mahdollista paéstd suurin piirtein samaan kaasutuksen
kemialliseen hyotysuhteeseen (polttoaineesta raakakaasun palaviksi yhdisteiksi)
kuin happi-hdyrykaasutuksessakin, ja suurena etuna oli luonnollisesti varsin véhai-
nen hapen kulutus, koska happea tarvittaisiin vain reformointivaiheessa. Prosessin
yhtend etuna on my0s alhainen tuotekaasun hiilidioksidipitoisuus ja korkea vety-
pitoisuus, koska jaanndshiilen palamisreaktioissa syntyva hiilidioksidi ei joudu
tuotekaasun sekaan, vaan poistuu polttoreaktorin savukaasuina. Projektissa ideoi-
tiin lisdksi paranneltua kaksoisleijukerroskaasutinta, jossa myos kaasuttimeen
johdetaan pieni ilmasyo6ttd, ja télld tavoin saataisiin kaasuttimeen luotua hieman
korkeamman ldmpdtilatason vyohyke. Tamén vaihtoehdon toteutukseen arvioitiin
kuitenkin liittyvén liikaa tuntemattomia kysymyksid ja teknisid riskejé, joista
merkittdvimpind pidettiin seuraavia: a) kahden leijukerroksen toimivuus ja tekniset
ratkaisut erityisesti paineistettuina, b) alhaiseen kaasutuslampdtilaan ja korkeaan
tervapitoisuuteen liittyvit potentiaaliset ongelmat tuotekaasun suodatuksessa ja
reformoinnissa, c¢) hapetusreaktorin ldmpétilaa rajoittavat tuhkan kayttdytymiseen
liittyvat ongelmat. Koska tilld kaasutusmenetelmaélld ei myOskéédn ollut saavutetta-
vissa huomattavia etuja paremmin tunnettuun happi-hdyrykaasutukseen verrattuna,
luovuttiin myds kaksoisleijukerroskaasutuksen jatkokehittdmisesta tidssa projektissa.

Projektin tutkimus- ja kehitystyon kohteeksi vuodesta 2005 eteenpiin valittiin siis
paineistettu happi-hdyrykaasutus yhdistettynd tuotekaasun suodatukseen ja kata-
lyyttiseen reformointiin. Tdimén kuvassa 13 havainnollistetun vaihtoehdon etuina
nihtiin olevan seuraavia tekijoita:

e Hyvi hiilikonversio on saavutettavissa suhteellisen helposti.

e Tuotekaasu soveltuu kaikkiin projektin kohteena oleviin loppukayttokoh-
teisiin.
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e Tuotekaasun tervapitoisuuteen voidaan vaikuttaa kaasuttimen toimintaolo-
suhteilla, ja siten riskit kaasun suodatuksessa ja reformoinnissa ovat pienet.

e [Kaasutusprosessin toiminta on samankaltainen kuin ilmakaasutuksessa,
josta Suomessa on paljon kokemusta (ilmanpaineessa ja paineistettuna,
pilottilaitteista teollisiin kaasuttimiin, kerrosleiju- ja kiertoleijuratkaisut).

e Happikaasutuksesta on saatavilla kirjallisuustietoja ja omia kokemuksia
HTW-kaasutusprosessista Kemiran Oulun turveammoniakkilaitokselta
1980-luvun lopulta.

e Paineistettuna kaasutus voidaan tarvittaessa toteuttaa yhdelld reaktorilla
200-400 MW:n kokoon saakka.

e Teollisiin laitoksiin voidaan edeti vaiheittain (ilmakaasutus — happikaasutus,
ilmanpaine — lievisti paineistettu — korkea paine) pohjautuen teollisen
mitan kokemuksiin ilmanpaineisista ilmakaasutusratkaisuista ja uuteen
tietotaitoon paineistetusta happikaasutuksesta.

esireformeri 550-750 °C
YRAPARASE N il

: Suodatin

Lentotuhka

700-850 °C

0O, + Hoyry eforme

Polttoaine

Tuotekaasu
jaahdytykseen ja
loppupuhdistukseen
800-900 °C

O, + hoyry
(+ kiertokaasu?)

Kuva 13. Projektin tutkimuskohteeksi valittu kaasutusprosessi.
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VTT:n kaasutuskokemuksen perusteella kaasuttimen reaktorityypiksi valittiin kierto-
leijureaktori ja maksimitoimintapaineeksi 9 bar seuraavista syista:

e Tuhkan kiyttdytymiseen liittyvdt ongelmat kasvavat ja tuotekaasun re-
formointi vaikeutuu, jos toimintapaine on yli 9 bar. Myos polttoaineen
syotto ja tuhkavirtojen poisto on hankalampaa korkeassa paineessa.

e Jo 5 barin paineistus sddstdd huomattavasti komprimointikuluja ja pienen-
tad laitteiden mittoja verrattuna ilmanpaineisiin laitteisiin.

e Kiertopetikaasutin on osoittautunut varmatoimiseksi ja on helposti skaa-
lattavissa projektin kohteena oleviin kokoluokkiin.

e Kiertopetireaktorissa voidaan VTT:n kokemuksen mukaan helpommin
vélttdd tuhkan aiheuttamat pedin sintraantumiseen ja kerrostumien muo-
dostumiseen liittyvit ongelmat kuin kerrosleijureaktorissa.

e Kiertopetireaktorissa, jossa polttoaine sydtetddn nousevaan kiertovirtauk-
seen kiintedmmaén petiosan yldpuolelle ja jadnnoshiili palautetaan kierto-
massan mukana reaktorin alaosaan, paéstdin runsaasti haihtuvia aineita si-
séltdvilld biomassoilla yleensd parempaan hiilikonversioon kuin kerros-
leijureaktorissa, jossa happi helposti reagoi pedissé polttoaineesta vapau-
tuvien pyrolyysikaasujen kanssa.

Kuvan 13 mukaisessa prosessissa termodynaamisesti parhaaseen tulokseen pééstaén,
jos kaasutus voidaan toteuttaa mahdollisimman alhaisessa lampétilassa, tuotekaasua
ei tarvitsisi jddhdyttdd ennen suodatusta ja reformeri toimisi mahdollisimman
alhaisessa lampdtilassa.

Kéaytdnnossé kuitenkin kaasutuslampétila joudutaan valitsemaan hiilikonversion
ja tuotekaasun suodatettavuuden perusteella ja suotimen korkein mahdollinen
toimintaldampdtila valitaan toisaalta suotimen rakenneratkaisujen ja toisaalta tar-
vittavan alkali- ja raskasmetallien piditystehokkuuden perusteella. 1990-luvun
paineistetun kaasutustutkimuksen perusteella suodatusldmpdétilan valintaa rajoit-
taa myds tervojen ja noen aiheuttama tukkeutumisriski [5]. Tdmaén riskin takia
projektin koelaitteessa varauduttiin myds raskaiden tervojen esireformointiin en-
nen kaasun suodatusta. Hiukkasia sisdltdvan kaasun esireformointia on VTT:ssd
aiemmin kehitetty ilmakaasutuksen moottorisovelluksiin [6].
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3. Tuotekaasun reformoinnin
laboratoriotutkimus

3.1 Tutkitut prosessikonseptit

Synteesikaasu- ja polttokennosovelluksissa hiilivetyjen reformoinnilla on aiempia
kaasutussovelluksia keskeisempi merkitys koko konseptin toimivuudelle ja saavu-
tettavalle hyotysuhteelle. Tervojen tdydellinen poistaminen on vilttdmétontd seké
loppupuhdistuslaitteiden ja kaasun komprimoinnin ettd synteesien ja polttokenno-
jen toiminnan kannalta. Tervat ja hiilivedyt voidaan poistaa kemianteollisuudesta
tunnettujen erotusprosessien avulla, mutta silloinkin ne edustavat merkittdvaa
vety- ja hiilihdviota ja pienentévit synteesikaasusaantoa oleellisesti.

Ideaalitapauksessa reformointiprosessi tayttiisi seuraavat vaatimukset:

o soveltuu raakakaasulle, jonka hiilivety- ja tervapitoisuus on korkea

tervojen ja C,-Cg-hiilivetyjen konversio on tdydellinen

mahdollisimman suuri osa metaanista ja ammoniakista reformoituu tai hajoaa

ei hiilen kertymista eika rikin tai kloorin aiheuttamaa myrkyttymista

mahdollisimman korkea tuotekaasun H,/CO-suhde, jota sdddetidén vesikaasu-
reaktion avulla shift-yksikolla (luku 3.5).

Tehtyjen teknistaloudellisten tarkastelujen ja projektin alkuvaiheessa saatujen
koetulosten perusteella tarkasteltavat reformointi- ja shift-yksikdiden kytkennét
rajattiin kuvassa 14 esitettyyn kolmeen prosessikonseptiin.

1
i
: ] i 1
3) | SUODATUS .:| ESIREFORMOINTI > REFORMOINTI |i > ULTRAPUHDISTUS
1 i
H 1

Kuva 14. Tarkastelussa mukana olleet konseptit reformointi- ja shift-yksikéiden
kytkemiseksi.
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Vaihtoehdoissa 1) ja 3) kaasu suodatetaan ennen kaasun johtamista reformeriin.
Polyton syottokaasu mahdollistaa tihedn kennon tai pakatun pedin kéyttdmisen,
jolloin reaktorin kokoa voidaan pienentéd verrattuna harvempaan pdlypitoiselle
kaasulle suunniteltuun kennoreaktoriin. Vaihtoehdossa 1) reformointi- ja shift-
vaiheet on jérjestetty samaan reaktoriin, vaihtoehdossa 3) sen sijaan vain refor-
mointivaiheet ovat samassa. Vaihtoehto 3):ssa osa kaasusta johdetaan reformoinnin
jalkeen tarvittaessa shift-reaktoriin kaasun H,/CO-suhteen korjaamiseksi. Vaihto-
ehdossa 2) oletetaan, ettei tervapitoisen kaasun suodatus onnistu ilman, etti suo-
dattimet tukkeutuvat. Tdmén estdmiseksi pOlypitoisesta kaasusta hajotetaan ras-
kaimmat tervayhdisteet erillisessé esireformerissa ennen suodatinta.

Kaikissa tarkastelluissa konsepteissa yhteisend piirteend on, ettei niissi tarvita
rikinpoistoa ennen reformointia ja CO-shiftié, eli kyseessd ovat “likaisen” kaasun
reformointi ja ns. “likainen” shift. Rikin- ja muiden epdpuhtauksien poisto on
oletettu tapahtuvan vasta ultrapuhdistusvaiheessa. Téstd syystéd tutkimukseen va-
littujen katalyyttien rikinsietokykyyn kiinnitettiin erityistd huomiota.

3.2 Katalyyttisen reformoinnin laboratoriokokeet

Laboratoriokokein tehdyn tutkimuksen tavoitteena oli luoda tarvittavaa pohjatie-
toa synteesikaasuprosessin kannalta optimaalisen katalyyttisen kaasunkésittely-
prosessin ideoinnille ja PDU-laitteistolla toteutettavalle kehitystyolle. Ty toteu-
tettiin rinnakkain teknistaloudellisten tarkastelujen kanssa ja koesuunnitelmaa
tarkennettiin ja laajennettiin laskennassa saatujen tulosten perusteella.

VTT:n osatehtdvin tavoitteena oli tutkia laboratoriomitan koelaitteilla

¢ kuinka ldhelle termodynaamista tasapainoa likaisessa” reformoinnissa paistain
e kuinka ldhelle tasapainoa pééstidin likaisessa” shiftissi

e kuinka ldhelle tasapainoa reformoinnissa ja shiftissd péastidin, kun rikki on
poistettu tasolle 0-5 ppm

e esireformoinnin tehokkuus: onnistuuko reformointi tai suodatus sen jalkeen.

Tyon tulosten perusteella tarkoituksena oli kyetd rajaamaan teknisesti mahdolliset
prosessikonseptit jatkokehitysti varten.
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Kokeet suoritettiin paineistetulla putkireaktorilla (kuva 15), jolla voitiin tutkia
sekd kenno- ettd palamaisia katalyyttejd. Reaktori oli kvartsiputki, jossa oli tila
katalyyttindytteelle ja termoelintasku. Kvartsiputki puolestaan oli asennettu uunin
sisdlld olevaan painekuoreen. Reaktoriin voitiin syottdd kaasutuskaasua simu-
loivaa kaasuseosta, jossa oli myds mukana tervan malliaine (tolueeni-naftaleeni-
seos). Kaasun koostumuksen mittaukseen kéaytettiin jatkuvatoimista kaasuanaly-
saattoria (CO, CO,, CHy, H», O,) ja FTIR-mittalaitetta (bentseeni, tolueeni, nafta-
leeni, NH3, H,O). Tutkimuksissa kéytetyt simuloidut kaasutuskaasuseokset esite-
tadn taulukossa 4.

Y
z REAKTORI || <«
o PAINE- 2
el Eleg & ASTIASSA | =
VARAY \ 5 g
JAY [AN JAY 0 ':
x I
<]
>
ECE s
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3 3-VYOH. H
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FTIR

C10H8

= <t =

HPLC PUMPPU LAMMITETTY

ULOSTULOLINJA Y-
0

KAASUANALYSAATTORI

KAASUN
JAAHDYTIN

Kuva 15. Katalyyttitutkimuksessa kdytetty paineistettu koelaitteisto.
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Taulukko 4. Tutkimuksissa kdytetyt simuloidut kaasutuskaasuseokset. Seokset A
vastaavat vesihoyrykaasutuksen tuotekaasun koostumusta, seokset B happikaasu-
tuksessa saatavaa tuotekaasua. Koostumukset perustuvat VIT:n arvioon.

N, CO | CO, | CHy H, 0, C,H, NH; H,S vesi terva
Kaasu
% | % | t% t% | % | % ppm ppm | ppm g/m’n g/m’n
Al
vesihOyry- 78 | 25 20 10 35 0 20000 | 2000 | 100 300-538 20
kaasutus
A2
vesihOyry- 44 | 25 20 10 35 3 20000 | 2000 | 100 538 20
kaasutus
B1
. 25 20 10 35 0 5000 | 2000 | 120 538 5
happikaasutus
B2
. 25 20 10 35 3 5000 | 2000 | 120 538 5
happikaasutus

Tutkittujen kaasuseosten termodynaaminen tasapainokoostumus laskettiin eri
katalyyteilld saatavien reformointikoetulosten arviointia varten. Laskentaan kéy-
tettiin Outokumpu HSC 5 -ohjelmaa. Kaasuseoksella Al saatu tulos esitetdin
kuvassa 16.

45
40 —e— H2(g)
s —=— H20(g)
g ¥4 —a—C02(q)
g 301 co(g)
2 25 i —¥— CH4(g)
7]
5 20 —e— N2(g)
2 15 + NH3(g)
©
- \Mu gil—m(g)
F 54 L (@)
: X —e— C7H8(TLUg)
0e %
500 600 700 800 900 1000

Lampétila (°C)

Kuva 16. Kaasuseos Al:n tasapainokoostumus limpotilan funktiona.
Koetoiminta jaettiin kuvassa 14 esitettyjen prosessikonseptien mukaisesti esire-

formointi-, reformointi- ja shift-vaiheisiin liittyviin osatehtdviin. Tutkimuksessa
kéytetyt esireformointi-, reformointi- ja shift-katalyytit esitetédén taulukossa 5.
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Taulukko 5. Tutkitut katalyyttindytteet sekd valmistaja ja katalyyttityyppi.

Esireformointi Reformointi Shift
VTT/TKK BASF Stid-Chemie
ZrO, pinnoitettu G1-25S, murskattu pelletti, kenno SC-S
kenno Ni-katalyytti
VTT/TKK Siid-Chemie BASF-kennoja
omat kenno SC-A 1) Cu Zeolite
jalometallikatalyytit 2) CuO/TiO,
G-90 EW, muotoon 3) CuO/Al,04
puristettu palamainen Ni-katalyytti 4) MoO5/Al,04
BASF nikkelikenno
VTT/TKK omat jalometallikatalyytit

3.3 Esireformointi

Esireformoinnissa raskaimpien tervan sisdltimien yhdisteiden, jotka ovat yleensa
polyaromaattisia hiilivetyja (PAH), oletetaan hapettuvan kaasumaisiksi kom-
ponenteiksi (CO, CO,, H,0):

PAH-yhdisteet + O, — kaasut (H,, CO, CO,)

Esireformointikatalyyttind tutkittiin zirkoniumoksidikatalyyttejd, joiden on ha-
vaittu hajottavan raskaimpia aromaattisia yhdisteitd. Zirkoniumkatalyyttien kayttd
kaasutuskaasun puhdistamiseen on VTT:n keksintd, joka on suojattu kansainvilisin
patentein. Katalyyttien kehityksestd kaasutusprosesseihin on vastannut VTT, jota
TKK on avustanut.

Zirkoniumoksidikatalyyttien keskeiset ominaisuudet:
e raskaat tervayhdisteet hajoavat

e ylin kéyttlampotila 950 °C
o kiyttokokemusta kaasutusprosesseista.
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Tutkittu olosuhdealue:

e paine 1-5 bar

e lampdtila 600-900 °C

e vaihtuma (space velocity, SV) 5000, 10 000, 25 000 1/h
e kaasun vesipitoisuus 20, 30 ja 40 vol-%.

Esireformointikatalyyteilld tehdyissd kokeissa voitiin todeta, ettd katalyytti toimii
sille asetettujen tavoitteiden mukaisesti: raskaimpien tervayhdisteiden (malliaine
naftaleeni) konversio oli yli 80 % lampétila-alueella 650-750 °C. Koetulos esite-
tddn kuvassa 17. Katalyytin voi néin ollen olettaa hajottavan raskaimpia tervayh-
disteitd esireformointivaiheessa ja vdhentdvin koksaantumisriskid varsinaisessa
reformointivaiheessa. Kaasun padkomponenttien suhteen kaasun koostumus pysyi
ldhes muuttumattomana koko tutkitulla olosuhdealueella.

—o— Naftaleenin konversio 8- Tolueenin konversio —&— Tervan konversio

100

ja tervan konversiot
—_— (=) [9%] P wn D ~) o] O
(=) S [ S S S [ S (=} (=
| | | | | | | | |

Naftaleenin, tolueenin

600 650 700 750 800 850 900 950 1000

Uunin lampétila, °C

Kuva 17. Naftaleenin, tolueenin ja tervan malliaineen konversio Ildmpdtila-
alueella 650-960 °C, paine 1 bar, kaasun virtaus 2 dm’n/min. Zirkoniumkatalyytti,
SV [1/h] 3300. Kaasuseos A2.
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Kuva 18. Kaasun vesipitoisuuden vaikutus naftaleenin, tolueenin ja tervan kon-
versioon 700 °C ldmpdtilassa, paine 1 bar, kaasun virtaus 2 dm’n/min. Zirkonium-
katalyytti. Kaasuseos A2.

Kaasun vesipitoisuus vaikutti tervan raskaiden komponenttien konversioon. Vesipi-
toisuuden suurentaminen pienensi havaittua naftaleenin konversiota (kuva 18). Paineen
el sen sijaan havaittu vaikuttavan yhtd merkittdvasti malliaineiden konversioihin.

3.4 Reformointi
Reformoinnissa pédreaktiotyyppi on hiilivetyjen reaktio veden kanssa, minké
tuotteena saadaan vetyd ja hiilimonoksidia. Lisdksi reaktioissa on aina mukana
my0s vesikaasun shift-reaktio, jota reformointikatalyytit katalysoivat.
CXHy + HZO d Hz + CO

CO+H20<—>H2+C02
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Yleisin reformointikatalyytti on nikkeli, joka on lisétty kantajamateriaalin pinnalle.
Kantaja voi olla esim. alumiinioksidi. Uutena katalyyttityyppind tutkittiin myds
jalometallikatalyyttejé, jotka koetulosten perusteella vaikuttavat lupaavalta vaihto-
ehdolta. Tutkitut katalyyttityypit esitetddn taulukossa 5.

Reformointikatalyyteilld tutkittu olosuhdealue:

e paine 1-10 bar
e lampdtila 600-950 °C
e vaihtuma (space velocity, SV) 5000, 10 000, 25 000 1/h.

Jalometallikatalyytit olivat nikkelikatalyyttejd aktiivisempia seké tervan malliai-
neen reformoitumisen ettd kaasun konvertoimisen suhteen. Siid-Chemien jalome-
tallikatalyytilld saavutettiin korkeimmat tervan malliaineen konversiot koko tutki-
tulla olosuhdealueella ja paéstiin kaasun suhteen kaikkein ldhimmas termodynaa-
mista tasapainokoostumusta (kuvat 19, 20 ja 21). Kaasun viipyméajan (vaihtu-
man) vaikutus konversioihin oli merkittdva. Kaasun vaihtuman tulee olla riittdvan
pieni, jotta saavutetaan mahdollisimman korkea raskaimpien tervayhdisteiden ja
erityisesti metaanin konversio. Reformoidun kaasun H,/CO-suhde oli ldhes tavoit-
teen mukainen 850-900 °C:n lampétilassa (H,/CO = 2) (kuva 20).

—e— Tolueeni, 2 L/min —=a— Naftaleeni, 2 L/min  ==—ge==Tena, 2 L/min

= & =Tolueeni, 4 L/min = @ =Naftaleeni, 4 L/min = A =Terva, 4 L/min
«——— SV 5000 1/h
100 *——> g ===
-g : - L o]
95 =
A
A Y
90 -
= ‘A
_g‘ S 1+ SV10000 1/h
] 85 1 N LN - - A
2 R
o
X
80 -
75 A
70 T T T T T
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paine (bar)

Kuva 19. Paineen vaikutus tervan malliaineen konversioon vaihtuma-arvoilla
5000 ja 10 000 1/h. Ldmpdtila 910 °C, jalometallikennokatalyytti. Kaasuseos A2.
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Syéttopitoisuudet
60

Kuva 20. Paineen vaikutus kaasun koostumukseen vaihtuma-arvoilla 5000 ja
10 000 1/h. Lampdétila 910 °C, jalometallikennokatalyytti. Kaasuseos A2.

Kaasun pitoisuus, vol-%

Kuva 21. Kaasun koostumus jalometallikennokatalyytilld 850 °C:n limpdétilassa,
paine 1 bar, ja termodynaaminen tasapainopitoisuus ndissd olosuhteissa. Kaasu-

Kaasun pitoisuus, vol-%

—a—H220l/mn - -0 - H24L/mn —=—CH42L/mn — -0- — CH4 4 L/min
—=a—CO2Ll/mn - -0-—-CO4L/mn —=—CO22L/mn — -0 — CO24 L/min

s = = —a -
OB--—g_-—-—--——=--"B=--===-===_—===_== —
[
o o
! O--8------—-—-- B-—————————————— = o
2Oi --8-—-—-—-—-- B - - - ———————- - -0
[ — = =
o--8---—--— B o
0 | e 1 »
T T T L T T T T T

Paine, bar

Hin Bout@eq

Cco CO2 CH4 H2

seos Al (eq: tasapaino).

Testauksessa kéytetyt nikkelikatalyytit eivit reformoineet keveitd hiilivetyjad ja
metaania yhtd tehokkaasti kuin jalometallikatalyytit. Tervojen suhteen aktiivisuus
oli samaa luokkaa. Hiilen kertyminen paineessa vaikutti nikkelikatalyyteilld ongel-

mallisemmalta kuin jalometallikatalyyteilla.
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Jalometallikatalyyttien toiminnasta voidaan todeta yhteenvetona seuraavaa:
e crittdin aktiivisia tervojen reformoinnissa

e tuotekaasulla saavutettavissa H,/CO > 2 ja metaanipitoisuus < 1 vol-%

ammoniakki ei hajoa

e paineessa vaihtuman (SV-arvo laskettuna NTP:ssé) oltava sama kuin ilman-
paineessa

ylin kéyttélampotila 950 °C

kestédd oikeita kaasuja (alustava kestotesti tehtiin projektissa, n. 50 h).

3.5 Shift-konversio

Shift-konversiolla tarkoitetaan vesikaasun konvertointireaktiota, joka vaikuttaa
kaasun vety-hiilimonoksidisuhteeseen:

CO + H,0 < H, + CO,

Mikili reformointivaiheen jilkeen H,/CO < 2, tarvitaan vield shift-vaihe esim.
konseptin 3) mukaisesti ennen kuin kaasu puhdistetaan FT-synteesid varten.

Katalyytteind testattiin uudentyyppisid kennokatalyyttejd, jotka soveltuvat kéytet-
taviaksi ns. ”dirty shift” -reaktiossa. Tdma tarkoittaa ldhinna sitd, ettd kaasussa voi
olla huomattavan paljon (kymmenié tai satoja ppm:id) rikkivetyé.

Shift-katalyyteilld tutkittu olosuhdealue:

e vesipitoisuuden vaikutus: 20 vol-%

e paine 1-5 bar

e lampdtila 300-700 °C

e vaihtuma (space velocity, SV) 5000, 10 000, 25 000 1/h

e syottokaasu: kaasuseos, joka vastasi jalometallikatalyytilld saatavaa re-
formoitua kaasua, kun syottokaasuna oli seos A2.

Kaikkein aktiivisimmalla shift-katalyytilld kaasun vety-hiilimonoksidisuhdetta
voitiin optimiolosuhteissa nostaa arvosta 2 arvoon 3. Niin ollen konseptin 3) mu-
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kainen H,/CO-suhteen korjaus esim. erillisessé shift-reaktorissa olisi mahdollinen.
Kuvassa 22 on esimerkkituloksena kaasun koostumus eri ldmpétiloissa 5 bar pai-
neessa Stid-Chemien katalyytilla.
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Kuva 22. Kostean kaasun (KOKA) koostumus Siid-Chemien shift-katalyytilld lim-

potilan funktiona kun paine 5 bar. Syéttokaasuna oli reformerin ulostulokaasu, kun
kéytettiin kaasuseosta A2.
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4. Prosessinkehityslaitteiston suunnittelu ja
rakentaminen

Vuoden 2005 alussa paétettiin, ettd VTT:n kaasutuskoehalliin sijoitettavalla pro-
sessinkehityslaitteistolla (UCG-PDU) pyritdédn tutkimaan ja kehittimain padasiassa
kuvassa 13 kuvattua kaasutusprosessia. Liséksi koelaitteen haluttiin soveltuvan
ilmakaasutuksen tutkimustehtdviin, mm. VTT:n EU-projektin BIGPOWER tar-
peisiin. Koelaitteen suunnittelun 1dhtokohdiksi otettiin edelld kuvattujen prosessin
tavoitteiden ohella seuraavia reunaehtoja:

o Sijoituspaikaksi valittiin VTT:n vanhan paineistetun ilmakaasutuslaitteen
paikka. Laitteen korkeuden takia koehalliin tarvittiin katon l4pivienti ja sen
suojarakenteet.

e Koelaitteessa oli kustannussyistd hyddynnettdvd vanhoja komponentteja
mahdollisuuksien mukaan: ilmakompressori, hdyrynkehitin, polttoaineen
syottosiilot ja kaasujen havitysyksikkd. Néistd syistd koelaitteen maksimi-
tehoksi valittiin noin 500 kW.

e Lampohivididen kompensoimiseksi kaasutin, suodatin ja reformeri toteu-
tettiin siten, ettd sisdreaktorit tehtiin tulenkestidvéasta terdksestd ja asennet-
tiin sdhkdélammitteisten uunien sisddn. Lampdoeristetty uuni asennettiin
varsinaisen painevaipan sisddn. Tamén ratkaisun takia jouduttiin kaikki
astiat varustamaan sisid- ja vaippatilan paineen sdddoilld, vaippakaasun
vuotojen valvonnalla seké vaippatilan jadhdytyksella.

e Laitteiston monimutkaisuuden takia pédtettiin, ettd se on varustettava lo-
giikkaohjauksella, joka mahdollistaa eri toimintojen automatisoinnin ja
turvallisuusmielessé tarvittavat lukitukset ja muut automaattiset toiminnot.

Koelaitteen rakentaminen ja asennukset tapahtuivat vuosina 2005-2006, ja lait-
teiston kayttoonotto tapahtui loppuvuodesta 2006, yli puoli vuotta alkuperdisti
epédrealistiseksi osoittautunutta aikataulua myShemmin. Koelaitteen parantaminen
ja kehittdminen jatkui my0s toteutettujen koejaksojen vilisind aikoina ja jatkuu
my0s koko laitteiston kéyttoidn ajan, miké on tyypillistd tdimén kaltaisille prosessin-
kehityslaitteille. Laitteiston detaljisuunnitteluun ja rakentamiseen kdytettiin myds
VTT:n investointirahoitusta ja muuta VIT:n omaa rahoitusta. Téssé julkaisussa
kuvatun UCG-projektin puitteissa varusteltiin laitteisto synteesikaasukdyttoon
soveltuvaksi seki tehtiin pddosa asennus- ja kiyttoonottotehtdvist.
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Kaasutuskoelaitteisto esitetddn kuvassa 23. Koelaitteen keskeinen osa on noin 11
metrid korkea, halkaisijaltaan 1,6 metrid oleva paineastia, jonka sisddn kaasutin,
kiertosykloni ja kiertomassan paluulinja seké niiden ympérille rakennettu lammitys-
uuni on sijoitettu. Seuraavassa astiassa on tilat varattu esireformerille ja kaasun
jadhdyttimelle, josta kaasu johdetaan kuumasuodatukseen. Suodatettu kaasu virtaa
reformeriastiaan, joka on toteutettu siten, ettd erilaisia katalyyttejd voidaan tar-
peen mukaan tutkia sisdastiaa modifioimalla. Lopulta reformoitu tuotekaasu joh-
detaan [ammonvaihtimen kautta paineenalennukseen ja kaasujen hivitykseen.

Tuotekaasusta voidaan ottaa joko suodattimen tai reformerin jdlkeen pieni sivu-
virta muihin kaasunpuhdistuksen tutkimuslaitteisiin ja myohemmin my0s pieneen
FT-reaktoriin, joka on rakennettu ja kehitetty VT T:n omarahoitteisessa projektissa.

PFB Kaasutin Sivuvirtalaitteille
- loppupuhdistus
. - vedyn valmistus
Polttoaineen - FT-synteesi
Syotto - polttokennokéytto

Katalyyttinen
reformeri

* Polttoaineteho 500 kW

Hoyry
Ima * Paineistettu leijukerroskaasutin
* limakaasutus IGCC-voimalaitoksiin
Typpi + Hoyry/O-kaasutus synteesikaasusovelluksiin

* Uudet kaasun suodatus- ja jadhdytystekniikat
« Hiilivetyjen katalyyttinen reformointi

Kuva 23. Paineistettu kaasutuksen prosessinkehityslaitteisto, VIT Otaniemi.
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5. PDU-koetoiminta
5.1 Tehdyt koeajot

Koelaitteistolla (kuvassa 24) tehtiin projektissa kaikkiaan neljd koeajoa, joista
ensimmainen, viikolla 45/2006 toteutettu koe oli luonteeltaan esikoe (ks. taulukko 6).
Koeajon aikana huomattiin, ettd kaasutusreaktorin painevaipan lampdétila nousee
paineistetussa kaytossa liian suureksi. Tamén jilkeen painevaipan yldosaan asen-
nettiin vesikdyttdinen lammonvaihdin ja vaippatilan kaasulle kiertolinja. Myds
sisdreaktorin eristystd paranneltiin.

Kuva 24. VTT:n paineistettu koelaite (UCG-PDU).
Viikon 4/2007 kokeessa testattiin uusien laitemuutosten toimintaa, siirryttiin pai-

neistettuun kaasutukseen ja tehtiin ensimméinen happikaasutuksen koejakso.
Koeajossa saatiin jo mittausdataa kaasutus-, suodatus- ja reformointiprosessin
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toimivuudesta seké paineistettuna ilma- ettd happikaasutuksena. Reformerissa oli
tissd kokeessa vield vastaavat kaupalliset nikkelikennot, joita oli kéytetty aiem-
missa ilmakaasutushankkeissa, ja esireformointiin kéytettiin VT T:n omia kennoja.

Taulukko 6. Projektissa toteutuneet PDU-koeajot.

vko 45/2006

koelaitteen kayttoonotto, kaasutint+suodatin+reformeri

koejaksot ilmanpaineessa ilmakaasuttimena, puupelletti
polttoaineena

vain yksi reformeriblokki kaytossé (Zr+nikkelikenno)

muutostarpeita paineistettua ajoa varten (mm. painekuoren
jadhdytys)

vko 4/2007

paineistettu kaasutus, puupelletti polttoaineena, hiekka ja kalkki
tai dolomiitti petimateriaalina

kaksi koejaksoa, joista toinen ilmakaasutus ja toinen happi-
hoyrykaasutus

reformerissa kaksi vyShykettd, molemmissa Zr- ja nikkelikennot
(vain toinen toimi kunnolla)

vko 10/2007

koeajoa ennen reformeriin asennettiin uusi katalyyttilataus: Zr- ja
jalometallikennot

paineistetun kaasutuksen peruskoeajo puupelletilli ja
metsdtdhdemurskeella

kuusi koejaksoa, kaksi ilmakaasutuksella ja nelja
happikaasutuksella, suoritettiin perusmittaukset

kaasutus-, suodatus- ja reformointiprosessit toimivat ongelmitta

vko 16/2007

jatkettiin viikon 10/2007 laitekokoonpanolla ja tdydennettiin
koedataa

kolme koejaksoa turpeella ja yksi puupellettimurskeella, kaksi
happikaasutuksena ja kaksi ilmakaasutuksena

kaasutus-, suodatus- ja reformointiprosessit toimivat ongelmitta
laajat mittaukset: tervat, typpiyhdisteet ja rikkikaasut

Ennen viikkojen 10/2007 ja 16/2007 koeajoja reformeriin asennettiin aiemmin

laboratoriokokeissa testattu esikaupallinen jalometallikatalyytti SC-A ja esirefor-

mointiin kdytettiin VT T:n omia Zr-pohjaisia katalyytteja.
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Kaasun kuumasuodattimessa kiytettiin kaikissa koeajoissa keraamisia kynttild-
suodattimia, jotka olivat perdisin VIT:n aiemmista ilmakaasutuksen koeajoista.
Suodatinastiaa ei ollut tarpeen avata koeajojen vélisind aikoina ja suodatusprosessi
ja keraamiset suotimet toimivat koko koesarjan ajan moitteettomasti, lukuun ot-
tamatta koeajoissa 45/2006 ja 4/2007 havaittua pulssipuhdistuksen toimintaan
liittyvdd hiiriotd (kaikkia suodatinelementtejd ei pulssitettu tehokkaasti). Niinpéd
suotimen painehévid oli ensimmaisissé kokeissa normaalia korkeampi. Kun puls-
siventtiilien ohjauslogiikkaan liittyvd vika havaittiin ja korjattiin ennen viikon
10/2007 koeajoja, oli suodattimen painehévion kehitys odotetun rauhallista ko-
keissa 10/2007 ja 16/2007.

Viikkojen 10/2007 ja 16/2007 kokeet pystyttiin toteuttamaan ilman merkittdvia
laiteteknisid tai prosessin toimivuuteen liittyvid ongelmia. Viikon 10 koeajo oli
keskeytykseton, kun taas viikon 16 ajossa jouduttiin tekemédén lyhyt alasajo juuri
ennen ensimmaéisen tasejakson aloittamista. Syyné tdhén alasajoon oli hdyrynke-
hittimen toimintaan liittyva vika, jonka korjaaminen kesti muutaman tunnin.

5.2 Polttoaineet

Koeajoissa kéytetyt polttoaineet ja niiden analyysitulokset esitetdén taulukossa 7.
Kuvassa 25 on valokuvat polttoaineista ja kuvassa 26 esitetddn polttoaineiden
partikkelikokojakaumat. Turvepelletit ja metsdtdhde oli murskattu jo aiempia
tutkimuksia varten [7, 8]. Puupelletit (PP) ajettiin my6s murskaimen ldpi, jotta
raekoko olisi ldhempéni todellisen puuraaka-aineen raekokoa.

Kuva 25. UCG-PDU-koeajoissa kéytetyt polttoaineet murskattuina.
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Taulukko 7. UCG-PDU-kaasutuskokeissa kéytettyjen polttoaineiden koostumukset.

Koeajo/Tase UCG0704 | UCG 0710 UCG 0710 | UCG 0716 | UCG 0716
(testaus) | A,B,C,F,G H Al, A2, B C

pv 25.1.2007 | 6.-8.3.2007 9.3.2007 |18.-19.4.2007| 20.4.2007

Polttoaine Puupelletti- | Puupelletti- Metsitihde Turvepelletti- | Puupelletti-
murske murske murske murske

Kosteus, m-% 6,0 6,9 10,4 14,0 7,4

Haihtuvat, m-% (ka) 81,8 83,3 76,8 71,4 82,9

Tuhka, m-% (ka) 0,1 0,2 2,6 2,9 0,4

Alkuainekoostumus,

m-% ka

C 51,1 50,7 51,3 51,0 51,1

H 59 6,2 6,1 5,6 6,1

N 0 0,1 0,5 0,9 0,1

S 0,01 0,01 0,05 0,16 0,01

O (erotus) 42,9 42,8 39,5 394 423

Tuhka 0,1 0,2 2,6 2,9 0,4

Teh. limpoarvo, 19,2 19,2 19,7 19,0 19,3

MJ/kg (ka)

100 T

- @- metsatahde (UCG 0710)
—@— puupelletti (UCG 0710)

—A— turvepellettimurske (UCG

0716)

60 £

Kumulatiivinen massajakauma, %

1,0

d50

Partikkelikoko, mm

Kuva 26. Polttoaineiden partikkelikokojakaumat koeajoissa.
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5.3 Tulokset
5.3.1 Esikokeiden tulokset

Viikkojen 45/2006 ja 4/2007 koeajoissa ei vield tehty tdydellisid mittauksia, joi-
den perusteella olisi voitu méérittdd prosessin ainetaseet ja laskea konversiot ja eri
tuotteiden saannot. Jo néisséd koeajoissa kuitenkin havaittiin, ettd kaasutuksen
hiilikonversio oli kaikissa jaksoissa korkea (yli 98 %) ja ettd sekéd ilmakaasutus-
ettd happi-hdyrykaasutusjaksot voitiin toteuttaa jouhevasti ja my0s siirtyminen
ilmalta hapelle ja pédinvastoin oli helppoa. Kuvissa 27 ja 28 esitetddn kokeissa
mitatut tuotekaasun tervapitoisuudet ennen reformeria ja reformoinnin jilkeen.

H Bentseeni OKevyet yhd. Raaka- | Reformerin
kaasu, % jalkeen, %
B Naftaleeni O Raskaat PAH-yhd. co 18,6 16,1
12000 H2 16,7 13,1

10000 +

8000 ~

6000 -

4000 +

konsentraatio
mg/m®n (kuiva kaasu)

2000 +

Raakakaasu (ennen reformeria) Reformerin jalkeen

Kaasutuslampétila 867/810°C Reformerin lampétila 918°C

Kuva 27. Viikon 45/2006 esikokeen tuloksia. llmanpaineinen ilmakaasutus,
reformerissa Zr- ja nikkelikenno ja polttoaineena murskattu puupelletti.
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B Bentseeni O Kevyet yhd. B Naftaleeni @ Raskaat PAH-yhd.

ennen reformeria

10000 | / \ o
5 reformerin jalkeen
[}
8 N
i 8000 \
2
=1
=
o= 6000
£
(=2
£
S 4000
®
g
€
& 2000 -
c
o
£
04
ilmakaasutus 02/H20- 02/H20- 02/H20- 02/H20- 02/H20-
kaasutus kaasutus kaasutus kaasutus kaasutus

Kuva 28. Viikon 4/2007 koeajossa mitattuja tervapitoisuuksia (paineistettu ilma-
ja happikaasutus, Zr- ja nikkelikenno, polttoaineena murskattu puupelletti).

5.3.2 Koeajojen 10/2007 ja 16/2007 tulokset

Projektin varsinaisissa koeajoissa toteutettujen koejaksojen toimintaolosuhteet ja
prosessimittausten tulokset on koottu liitteisiin D ja E. Mittaustulosten perusteella
laskettiin koejaksojen alkuainetaseet ja niiden perusteella tehtiin muu tulosten
laskenta.

Kaasutuksen hiilikonversio mééritettiin lentop6lyn ja pohjatuhkan punnitustulos-
ten ja analysoitujen koostumusten sekd kaasuttimeen sydtetyn polttoaineen sisél-
tdmaén alkuainehiilen sy6ton perusteella. Taulukoissa 8 ja 9 esitetddn lentopdly- ja
pohjatuhkanidytteiden analysoidut koostumukset. Pohjatuhkista analysoitiin vain
tuhkapitoisuus ja lopun laskettiin olevan hiiltd (miké ei tee suurta virhetté, koska
tuhkapitoisuudet olivat hyvin korkeita). Taulukoissa esitetddn myos koejaksoille
madritetyt hiilikonversiot, jotka siis kuvaavat polttoaineen siséltimén alkuainehiilen
konversiota kaasutusvaiheessa tuotekaasun yhdisteiden ja tervojen sisdltaméksi
hiileksi.
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Taulukko 8. Lentotuhka- ja pohjatuhkandytteiden koostumukset koeajossa UCG 0710.

Tase 0710B 0710C 0710F 0710G 0710H

Polttoaine koeajossa PP PP PP PP h/{etsa—
tdhde

Kuumasuodinpély, m-%

C 40,0 38,5 21,7 224 38,2

H 0,4 0,4 0,3 0,3 0,4

N 0,3 0,3 0,1 0,1 0,2

O (erotus) 9.4 9,7 11,7 11,1 10,9

Tuhka 50,0 51,3 66,3 66,2 50,4

Pohjatuhka, m-%

Tuhka 97,4 93,1 95,8 99,0 97,4

Laskettu hiilikonversio, %

polttoaineen hiilisy6tosta 98,8 98,9 99,4 99,8 98,7

Taulukko 9. Lentotuhka- ja pohjatuhkandytteiden koostumukset koeajossa UCG 0716.

Tase 0716A1 0716A2 0716B 0716C
Polttoaine koeajossa Turve Turve Turve PP
Kuumasuodinpély, m-%

C 43,2 47,2 46,8 47,0
H 0,5 0,5 0,6 0,6
N 0,5 0,6 0,6 0,4
O (erotus) 4,1 4,0 2.9 2.3
Tuhka 51,9 47,7 49,2 49,8
Pohjatuhka, m-%

Tuhka 98,9 98,5 99,0 99,1
Laskettu hiilikonversio,

% polttoaineen hiilisyotosta 97,7 98,1 97,0 97,1

Tuotekaasun koostumus suodattimen ja reformerin jalkeen médritettiin seké jat-

kuvatoimisilla kaasuanalysaattoreilla ettd kaasukromatografeilla. Koelaitteen eri

pisteisiin (mm. ndytteenotto- ja mittausyhteet, polttoaineen syéttolinja ja tuhkan

poistolinjat ym.) johdettujen typpipuhallusten vaikutus kaasun koostumukseen

poistettiin laskennallisesti, koska pienessi koelaiteessa néilld kaasuilla on selvésti
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suurempi laimentava vaikutus kuin todellisissa teollisissa kaasutusprosesseissa.
Kuvassa 29 esitetdéin ndin saadut kuivan tuotekaasun koostumukset eri koejak-
soissa ennen reformointia. Kuvassa 30 esitetddn vastaavasti kaasun koostumus
reformerin jalkeen. Tulokset on koottu my®s liitteisiin D ja E.

EH2 BCO @BCH4 OC2-C3Hy BCO2 ON2 MBEmuut

100 -
R [
-
X 80T
» L
3 L
g L
® 60—
8 L
° L
~ L
c L
S 40t -- - - -—- -—- - -- - - -
o L
[} .
© L
% L
x 20 1
© L
© L
14 L
0 -
UCG 0710B UCG 0710C UCG 0710F UCG 0710G UCG 0710H UCG 0716C UCG 0716A1 UCG 0716B
857°C/825°C 861°C/823°C 865°C/838°C 898°C/886°C 875°C/830°C 867°C/868°C 883°C/848°C 885°C/850°C
ilmakaasutus  |02/H20-kaasutus| 02/H20-kaasutus |02/H20-kaasutus|02/H20-kaasutus|02/H20-kaasutus|  ilmakaasutus |02/H20-kaasutus
PP PP PP PP metsatahde PP turve turve

Kuva 29. Kuivan tuotekaasun koostumus UCG-PDU-kaasutuskokeissa ennen
reformointia (ldmpdtilat kuvassa: peti/freeboard).

[ BH2 BCO ©BCH4 ©OC2-C3Hy HBCO2 ON2 BEmuut |
100 T
c [
H [
8o 801 . . . . . . . -
x & [
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2% 607
sE |
T = r
5 8 40 L . I . o I . I _
ES i
S r
Q L
z 20 7:
ol
UCG 0710B UCG 0710C UCG 0710F UCG 0710G UCG 0710H UCG 0716C UCG 0716A1 UCG 0716B

846°C 856°C 864°C 867°C 866°C 870°C 864°C 866°C

02/H20- 02/H20- 02/H20- 02/H20- 02/H20- 02/H20-

iimakaasutus kaasutus kaasutus kaasutus kaasutus kaasutus ilmakaasutus kaasutus

PP PP PP PP metsatahde PP turve turve

Kuva 30. Reformoidun tuotekaasun koostumus UCG-PDU-kaasutuskokeissa

(limpétila kuvassa: reformoinnin loppuldmpdétila).
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Tuotekaasun tervapitoisuudet esitetdin vastaavasti raakakaasulla ennen reformeria
ja reformoidulle tuotekaasulle kuvassa 31. Myo0s ndmé pitoisuudet on laskettu
edelld mainitussa “puhallustyppivapaassa” kuivassa kaasussa.

ENNEN REFORMERIA REFORMERIN JALKEEN [

W tervat Obentseeni B tervat Dbentseeni ‘

25

20 1

Tervapitoisuus, g/kg PA daf

UCG 07108 UCG 0710C UCG 0710F UCG 0710G UCG 0710H UCG 0716C UCG 0716A1 UCG 0716B

ilmakaasutus 02/H20- 02/H20- 02/H20- 02/H20- 02/H20- ilmakaasutus 02/H20-
kaasutus kaasutus kaasutus kaasutus kaasutus kaasutus

PP PP PP PP metsétahde PP turve turve

Kuva 31. Raakakaasun ja reformoidun tuotekaasun tervapitoisuudet UCG-PDU-
kaasutuskokeissa.

Ainetaseista lasketut tervojen, bentseenin ja metaanin konversiot reformerissa
esitetddn kuvassa 32. Kun tarkastellaan kuvissa 29-32 esitettyja tuloksia, voidaan
havaita, ettd reformerissa pddosa tervoista kaasuuntuu ja myos kevyet hiilivedyt
reformoituvat. Tuotekaasun massavirta kokonaisuudessaan kasvaa ja erityisesti
kaasun vetypitoisuus kasvaa. Kaasuanalyysissd ndkyvd lopputulos on useiden
reaktioiden summa. Tervojen kaasuuntumisen ja hiilivetyjen reformoitumisen
(vesihoyry- ja CO,-reformoituminen) lisdksi kaasun koostumukseen vaikuttavat
homogeeninen vesikaasureaktio ja eri yhdisteiden palamisreaktiot. Reformoinnin
toimivuus saatiin todennettua ja reformeria opittiin kdyttdmadn sekéd ilma- ettd
happikaasutuksessa niin, ettei toiminnallisia ongelmia esiintynyt. Projektin tavoit-
teena olleita tervojen ja metaanin konversioita ei kuitenkaan vield aivan saavutettu.
Puun kaasutuksessa paédyttiin tervan osalta noin 95 %:n ja metaanin osalta 60—70 %:n
konversioon. Turpeen kaasutuksessa konversiot olivat pienempii ilmeisesti turpeen
sisdltdman rikin takia.
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OTerva O Bentseeni B Metaani

100

80

60 1

Konversio, %

40+

20

UCG 07108 UCG 0710C UCG 0710F UCG 0710G UCG 0710H UCG 0716C UCG 0716A1 UCG 0716B
ilmakaasutus 02/H20-kaasutus 02/H20-kaasutus 02/H20-kaasutus 02/H20-kaasutus 02/H20-kaasutus ilmakaasutus 02/H20-kaasutus

PP PP PP PP metsatahde PP turve turve

Kuva 32. Reformerin terva-, bentseeni- ja metaanikonversiot (%).

Muutamassa viikon 16/2007 koejaksossa mitattiin my0s tuotekaasun typpiyhdis-
teiden ja rikkikaasujen pitoisuudet. Tulokset esitetddn taulukoissa 10 ja 11. Typpi-
kaasujen osalta esitetddn myos lasketut polttoainetypen konversiot. Leijukerros-
kaasutuksessa huomattava osa polttoaineen typestd muuntuu tuotekaasun ammo-
niakiksi [7, 8]. Lisdksi pienempi osa muuntuu HCN:ksi ja tervan sisdltaiméksi
orgaaniseksi typeksi, joiden vaikutus UCG-tuotekaasuissa oli melko pieni: 1-2 %
polttoaineen typestd. Ilman ja puhalluskaasujen siséltimin typen oletetaan ylei-
sesti kulkevan kaasutusprosessin lédpi muuntumatta [8]. Turpeen kaasutusjaksoissa
NHj;- ja HCN-pitoisuudet olivat selvésti korkeammat kuin puun kaasutuksessa,
mikd selittyy turpeen korkeammalla typpipitoisuudella. My0s polttoainetypen
konversio ammoniakiksi oli turpeella hieman korkeampi kuin puulla.
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Taulukko 10. Typpiyhdisteiden pitoisuudet koeajossa UCG 0710 (nd: not deter-
mined).

Ennen reformeria Reformerin jilkeen
Tase 0710C 0710F 0710C 0710F
Polttoaine koeajossa PP PP PP PP
Pitoisuus kuivassa kaasussa,
ppmv
NH; nd 664,0 472,7 486,0
HCN nd 21,5 nd 23,6
Polttoaineen typen konversio,
m-%
NH;-N nd 56,0 42,6 429
HCN-N nd 1,8 nd 2,1

Taulukko 11. Typpi- ja rikkiyhdisteiden pitoisuudet koeajossa UCG 0716 (nd: not

determined).

Ennen reformeria Reformerin jalkeen
Tase 0716B 0716C 0716B 0716C
Polttoaine koeajossa Turve PP Turve PP
Pitoisuus kuivassa kaasussa,
ppmv
NH; 6705 685 4586 451
HCN 78 14 148 16
Polttoaineen typen konversio,
m-%
NH;-N 82,7 63,8 55,5 44,8
HCN-N 1,0 1,3 1,8 1,6
Pitoisuus kuivassa kaasussa,
ppmv
H,S nd 59 343 54
COS nd 3,7 22,5 4,1
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6. Yhteenveto

Julkaisussa kuvatun UCG-projektin kaasutus- ja kaasunpuhdistusprosessin kehit-
tdmiseen liittyvén osatehtdvén tulosten perusteella voitiin tehdd seuraavia johto-
paatoksia:

e Laboratoriokokeiden ja tehtyjen arviointien perusteella valittiin paineis-
tettu happi-hdyrykaasutus projektin keskeisimpien synteesikaasutuksen
sovellusten kannalta parhaimmaksi kaasutusmenetelméksi. [lmakaasutuk-
sen soveltamismahdollisuudet rajoittuvat 1ahinnd voimalaitossovelluksiin, ja
kaksoisleijukerroskaasutuksena toteutettavaan hdyrykaasutukseen arvioitiin
liittyvén liian paljon teknisid haasteita ja riskeja.

e Laboratorio- ja sivuvirtalaittein tehdyissd kokeissa 10ydettiin mielenkiin-
toisia vaihtoehtoja toteuttaa leijukerroskaasuttimen raakakaasun siséltéi-
mien tervojen ja hiilivetyjen reformointi sekd tuotekaasun H,/CO-suhteen
sadto shift-konversion avulla.

e Projektissa otettiin onnistuneesti kdyttoén VTT:n kaasutuskoehalliin ra-
kennettu paineistetun kaasutuksen ja kaasun puhdistuksen koelaitteisto,
joka soveltuu seké happi- ettd ilmakaasutuksen tutkimus- ja kehitystehtiviin.

e Rakennetulla PDU-koelaitteella todennettiin kehitetyn prosessin periaat-
teellinen toimivuus puupurulla, metsétdhteelld ja turpeella tehdyissi koe-
ajoissa:

o Kiertopetikaasuttimen toiminta seké happi- ettd ilmakaasuttimena
oli varmatoimista, ja kaikilla testatuilla polttoaineilla saavutettiin
yli 97 %:n hiilikonversio eiké tuhkan aiheuttamia ongelmia esiin-
tynyt. Metsétidhteen ja murskatun puupelletin vélilld ei havaittu
merkittdvid eroja prosessin toiminnan tai kaasun koostumusten
suhteen.

o Siirtyminen ilmakaasutukselta happikaasutukselle ja pdinvastoin
oli helppoa ja nopeaa.

o Tuotekaasun suodatus jaykilld keraamisilla suodattimilla 500—
600 °C:n lampdtilassa onnistui ilman teknisid ongelmia.

52



o Kaasun katalyyttisen reformoinnin toimivuus saatiin todennettua
ja reformeria opittiin kdyttdmaan sekéd ilma- ettd happikaasutuk-
sessa niin, ettei toiminnallisia ongelmia esiintynyt. Projektin ta-
voitteena olleita tervojen ja metaanin konversioita ei kuitenkaan
vield aivan saavutettu. Puun kaasutuksessa paddyttiin tervan osalta
90-95 %:n ja metaanin osalta 60—70 %:n konversioon.

e Projekti loi hyvén lahtokohdan yrityshankkeina toteutettavalle jatkokehi-
tykselle ja teknologian demonstroinnille. My®6s tarpeita julkiselle UCG-
teknologian perusteiden jatkotutkimukselle identifioitiin.
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kaasutuskoeajojen prosessiolosuhteet

Liite A: Penkkikokoluokan

IDFB-koeajo — pvm 19.8.2004 | 2.9.2004 | 3.9.2004 |13.10.2004 | 24.9.2004 | 25.1.2005 | 26.1.2005 | 20.8.2004 | 24.8.2004 | 25.8.2004
Koet i ilma- ilma- ilma- ilma- hoyry/ilma- | hoyry/O,- | hoyry/O,- | hoyry- hoyry- hoyry-
yypp kaasutus | kaasutus | kaasutus | kaasutus kaasutus kaasutus | kaasutus | kaasutus | kaasutus | kaasutus
Polttoaine méntypuru | méntypuru | méntypuru | méntypuru [ méntypuru | mantypuru | méntypuru | méntypuru | méntypuru | méntypuru
. - . . . hiekka+ . . . . . .
Petimateriaali hiekka hiekka hiekka Kalkki hiekka hiekka hiekka hiekka hiekka hiekka
T(peti/yldosa), °C 826/834 823/835 824/831 827/835 812/831 829/840 831/841 817/831 788/829 816/834
Polttoaineen sy6tto, mg/s 196 223 144 280 264 345 295 277 555 181
Hyryn systtd, 0,59 0 0,40 0 0,76 0,55 0,65 0,76 0,39 1,10
kg/kg-daf polttoainetta
0,-sy6tto, % stoikiomet-
risen palamisen hapen 14 24,5 28,8 20 4.4 14 17 0 0 0
tarpeesta
Leijutusnopeus‘, m/s 1,26 1,20 1,22 1,21 1,37 1,22 1,25 1,44 1,43 1,37
Kaasun viipymiiaika:), s 6,12 6,6 7,5 5,7 53 5,5 5,8 4,98 3,8 6,3
Pedin paine-ero, mbar 59 5,7 8,7 15 12,2 11,6 21 13,3 13,4 10,8
Kuivan tuotekaasun
koostumus®, i1%
co 26,2 20,2 182 22,0 23,6 40,7 392 34,8 40,9 29,7
CO, 13,9 14,2 14,6 14,4 19,4 20,5 233 16,0 12,2 18,5
H, 14,5 74 75 15,9 332 22,1 21,7 34,0 294 37,1
N, (+Ar) 34,7 50,4 532 40,1 11,8 0,08 0,08 0,07 0,08 0,07
CH, 73 53 4,4 54 8,7 11,6 11,2 10,7 12,2 10,5
CHy 3,36 25 2.1 2,1 33 49 45 44 5.1 4,1
Cy-CsHy 0,06 0,05 0,03 0,01 0,04 0,1 0,09 0,08 0,13 0,05
Bentseenin muodostus, 29,0 26,2 242 21,3 26,0 31,2 26,1 28,4 29,0 26,8
g/kg PA-daf
Tervan muodostus, 30,4 323 21,8 19,5 272 40,2 313 25,7 32,0 .y
g/kg PA daf 0
C-konversio”, m-% 100,0 99,9 99,7 97,6 96,5 99,4 99,5 91,6 91,6 88,4
C-konversio”, m-% 97,9 98,2 98,5 99,2 96,4 100,3 100,2 91,4 89,0 89,6
Massataseet (ulos/sisdan)
C-tase 0,98 0,98 0,99 1,02 1,00 1,01 1,01 1,00 0,98 1,01
O-tase 0,96 1,04 1,03 1,06 1,13 0,99 0,93 0,90 0,93 0,92

! Jaskettu nopeutena tyhjissi reaktoriputkessa ja kiyttimilli leijutuskaasujen tilavuusvirtaa, petilimpétilaa ja painetta laskennassa

? laskettu kaasun tilavuusvirran, kaasuttimen kokonaistilavuuden ja keskilimpétilan ja paineen perusteella (freeboard)

¥ polttoainelinjaan, pohjaputkeen ja mittausyhteisiin puhalletun huuhtelutypen laimentava vaikutus on laskennallisesti poistettu

* laskettu lentopdlyjen ja petiin jadvén alkuainehiilen suhteena sydtetyn polttoaineen alkuainehiilen massavirtaan

¥ laskettu muodostuvien kaasujen ja tervan hiilisisillon perusteella
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Liite B: Penkkikokoluokan
kaasutuskoeajojen prosessiolosuhteet

IDFB-koeajo — pvm 26.8.2004 27.8.2004 6.9.2004 7.9.2004 8.9.2004 9.9.2004 8.10.2004 12.10.2004 3.11.2004
Koet i hoyry- hoyry- hoyry- hoyry- hoyry- hoyry- hoyry- hoyry- héyry-
yypp kaasutus kaasutus kaasutus kaasutus kaasutus kaasutus kaasutus kaasutus kaasutus
Polttoaine mintypuru | mintypuru | méntypuru | méntypuru | méntypuru | méntypuru | mintypuru méntypuru méntypuru
Petimateriaali hiekka hiekka hiekka hiekka hiekka hiekka | Pekkat o hiekkat )
kalkki kalkki

T(peti/yldosa), °C 765/780 771/781 799/831 793/825 801/825 870/878 820/831 817/835 688/698

Poltoaineen 335 222 170 325 450 268 291 257 289

syottd, mg/s

Hoyryn systid, kg/ke- 0,58 0,88 0,84 0,90 0,48 0,76 0,77 0,68 0,69

daf polttoainetta

0,-sy6ttd, % stoikio-

metrisen palamisen 0 0 0 0 0 0 0 0 0

hapen tarpeesta

Leijutusnopeus’, m/s 1,30 1,31 1,02 1,89 1,44 1,47 1,47 1,24 1,20

K‘aag}m viipymé- 55 62 7,7 43 44 5,1 5,1 58 6,2

aika”, s

Pedin paine-ero, mbar 17 12,8 18,8 13,5 13,1 11,5 13 15,5 29

Kuivan tuotekaasun

koostumus®, i1%

co 36,9 29,0 31,9 313 36,5 29,9 28,5 28,1 37,0

CO, 15,7 19,6 16,9 17,1 14,5 18,9 18,5 18,3 16,9

H, 36,1 36,1 353 36,0 31,8 37,5 39,0 39,8 27,1

N, (+Ar) 0,07 0,07 0,07 0,07 0,08 0,07 0,06 0,06 0,09

CH, 10,5 10,5 11,4 10,8 12,0 10,6 10,1 10,2 12,9

CoHy 4.4 44 4.4 4,70 5.0 3.1 38 35 49
C3-CsHy 0,33 0,33 0,02 0,08 0,09 0 0,04 0,03 1,12

Bentseenin muodos- 20,5 20,6 26,4 23,7 27,6 22,5 26,0 11,5

tus, g/kg PA-daf 27,1

Tervan muodostus, 32,5 29,0 289 329 20,5 26,9 29,5 40,7

g/kg PA daf 378

C-konversio”, m-% 87,4 87,1 90,6 87,1 89,8 90,2 86,8 89,9 86,5

C-konversio”, m-% 84,5 85,9 89,7 86,5 88,4 91,1 86,0 90,0 80,6

Massataseet

(ulos/sisddn)

C-tase 0,97 0,99 0,99 0,99 0,99 1,01 0,99 1,00 0,94

O-tase 0,91 0,97 0,98 0,97 0,96 1,01 0,98 1,11 1,01

! Jaskettu nopeutena tyhjissi reaktoriputkessa ja kiyttimilli leijutuskaasujen tilavuusvirtaa, petilimpétilaa ja painetta laskennassa
? laskettu kaasun tilavuusvirran, kaasuttimen kokonaistilavuuden ja keskilimpétilan ja paineen perusteella (freeboard)

3 polttoainelinjaan, pohjaputkeen ja mittausyhteisiin puhalletun huuhtelutypen laimentava vaikutus on laskennallisesti poistettu

9 Jaskettu lentopélyjen ja petiin jidvin alkuainehiilen suhteena sydtetyn polttoaineen alkuainehiilen massavirtaan

¥ laskettu muodostuvien kaasujen ja tervan hiilisisillon perusteella
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Liite C: Penkkikokoluokan
kaasutuskoeajojen prosessiolosuhteet

IDFB-koeajo — pvin 15.10.2004 | 19.10.2004 | 21.10.2004 [ 2.11.2004 [ 20.10.2004 | 9.11.2004
. hoyry- hoyry- hoyry- hoyry- ilma- hoyry-

Koetyyppi kaasutus kaasutus kaasutus kaasutus kaasutus kaasutus

Polttoaine turve turve turve turve turve olki
hiekka+

Petimateriaali hiekka hiekka hiekka hiekka hiekka
kalkki

T(peti/yldosa), °C 814/831 856/879 815/832 688/713 825/834 693/703

Polttoaineen syottd, mg/s 211 248 272 266 260 246

Hoyryn syotts, 1,07 0,91 0,88 0,76 0 0.86

kg/kg-daf polttoainetta

0,-syotto, % stoikio-

metrisen palamisen 0 0 0 0 24,5 0
hapen tarpeesta

Leijutusnopeusl, m/s 1,37 1,42 1,42 1,12 1,2 1,2
Kaasun Viipyméaikaz), S 58 53 52 6,8 6,08 0,7
Pedin paine-ero, mbar 19 18 19 25 18 22

Kuivan tuotekaasun
koostumus”, til%

CcO 16,8 19,4 17,6 24,0 17,3 25,9
CO, 24,0 21,5 23,3 26,1 15,9 22,5
H, 51,6 52,8 51,3 32,9 16,9 32,9
N, (+Ar) 0,4 0,4 0,4 0,8 452 1,4
CH, 5,7 53 5,8 10,4 3,5 11,4
C,Hy 1,4 0,6 1,5 4,9 1,3 4,7
C;-CsHy 0 0 0 1,1 0 1,2
Bentseenin muodostus, 10,9 9,3 11,0 9,7 13,4 11,6
g/kg PA-daf
Tervan muodostus, 3,4 1,2 3,7 29,8 7,3 36,9
g/kg PA daf
C-konversio®, m-% 76,5 78,7 77,3 67,4 86,4 73,9
C-konversio”, m-% 79,9 78,9 77,2 66,5 86,9 72,6
Massataseet (ulos/sisdén)
C-tase 1,03 1,00 0,99 0,99 1,00 0,99
O-tase 1,01 1,03 1,01 0,95 1,00 1,05

! Jaskettu nopeutena tyhjissi reaktoriputkessa ja kiyttimilli leijutuskaasujen tilavuusvirtaa, petilimpétilaa ja painetta laskennassa
? laskettu kaasun tilavuusvirran, kaasuttimen kokonaistilavuuden ja keskildmpdétilan ja paineen perusteella

¥ polttoainelinjaan, pohjaputkeen ja mittausyhteisiin puhalletun huuhtelutypen laimentava vaikutus on laskennallisesti poistettu

4 laskettu lentopélyjen ja petiin jadvin alkuainehiilen suhteena syStetyn polttoaineen alkuainehiilen massavirtaan

% laskettu muodostuvien kaasujen ja tervan hiilisisillon perusteella
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Liite D: Koejaksojen 0704 ja 0710

toimintaolosuhteet ja prosessimittaukset

UCG UCG UCG UCG UCG
UCG-PDU-koeajo — pvm 0704 0710A 0710B 0710C 0710F
25.1.2007 6.3.2007 7.3.2007 7.3.2007 8.3.2007
Koetyyppi Oz/Hzo- ilma- ilma- Oz/Hzo- Oz/HzO-
kaasutus kaasutus kaasutus kaasutus kaasutus
Polttoaine puupelletti puupelletti puupelletti puupelletti puupelletti
Toimintapaine, bar 2,5 2,5 2,5 2,5 2,5
Kaasutin
T(peti/yldosa), °C 835/786 852/819 857/827 861/823 865/838
Hoyryn sy6tto, kg/kg-PA-daf 0,58 0,20 0,22 0,50 0,54
0,-sy6tto, % stoikiometrisen
palamisen hapen tarpeesta 0,30 0,26 0,29 0,23 0,28
Leijutusnopeus”, m/s 2,43 2,90 2,89 2,29 2,36
Pedin paine-ero, mbar 66,3 36,6 38,3 40,0 50,0
Suodattimen lampéatila, °C 513 476 500 515 517
Ennen reformeria:
Bentseenin muod., 16,8 nd 19,2 23,7 24,2
g/kg PA-daf
Tervan muod., g/kg PA daf 22,1 nd 15,2 242 20,6
Ennen reformeria
Kuiva tuotekaasu?, til%
CcO 21.0 15.4 13.5 22.5 21.2
CO, 30.7 18.4 18.9 31.9 37.2
H, 23.6 16.4 15.6 25.1 259
N, (+Ar) 13.5 42.6 46.0 8.1 3.7
CH,4 8.5 6.0 4.7 9.2 9.0
C,Hy 2.7 1.3 1.3 3.1 2.9
C5-CsHy 0.12 0 0 0.05 0.03
C-konversio”, m-% nd nd 98.8 98.9 99.4
Reformeri
Reformeri 515
T (sisdén), °C 489 483 492 856 519
T (ulos), °C 845 786 846 864
Reformerin jalkeen
Kuiva tuotekaasu?, til%
CcO 26,0 11,3 11,8 23,6 22,0
CO, 35,2 17,3 16,1 35,2 39,0
H, 29,2 17,6 16,3 38,3 36,4
Nz (+Ar) 0 50,5 54,3 0 0
CHy4 8,5 2,6 1,04 2,6 2,4
C,Hy 1,1 0,3 0,08 0,3 0,2
C3-C5Hy 0 0 0 0 0
Reformerin jélkeen:
Bentseenin muod., 11,7 nd 2,4 3,8 34
g/kg PA-daf
Tervan muod., g/kg PA daf 3,0 nd 0,5 1,2 1,0

! laskettu nopeutena tyhjissi reaktoriputkessa ja kayttimalla leijutuskaasujen tilavuusvirtaa, petilimpotilaa ja painetta
? polttoainelinjaan, pohjaputkeen ja mittausyhteisiin puhalletun huuhtelutypen laimentava vaikutus on laskennallisesti poistettu
% laskettu lentopélyjen ja petiin jédvin alkuainehiilen suhteena syStetyn polttoaineen alkuainehiilen massavirtaan
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Liite E: Koejaksojen 0710 ja 0716

toimintaolosuhteet ja prosessimittaukset

UCG UCG UCG UCG UCG
UCG-PDU-koeajo — pvm 0710G 0710H 0716A 0716B 0716C
8.3.2007 9.3.2007 18-19.4.2007 | 19.4.2007 20.4.2007
. Oz/HzO- Oz/HzO- ilma- Oz/HzO- Oz/HzO-

Koetyyppi kaasutus kaasutus kaasutus kaasutus kaasutus
Polttoaine puupelletti metsétdhde turve turve puupelletti
Toimintapaine, bar 2,5 2,5 2,5 2,5 2,5
Kaasutin

T(peti/yldosa), °C 898/886 875/830 883/848 885/850 867/868

Hoyryn sy6tto, kg/kg-PA daf 0,54 0,54 0,23 0,82 0,75

Oz-syi‘Stté, % stoikiometrisen 0.32 029 038 0.39 0.35

palamisen hapen tarpeesta

Leijutusnopeus’, m/s 2,50 2,38 3,30 2,99 3,10

Pedin paine-ero, mbar 43,1 46,7 49,6 49,2 50,8

Suodattimen lampéatila, °C 526 531 540 564 575

Ennen reformeria:

Bentseenin muod., g/kg PA-daf 22,9 21,5 17,0 19,7 24,4

Tervan muod., g/kg PA daf 13,2 17,0 10,9 12,6 17,3

Ennen reformeria

Kuiva tuotekaasu?, til%

CcO 21,0 19,7 10,0 16,04 18,1

CO, 37,0 35,0 17,9 284 33,8

H, 25,8 26,2 13,4 27,9 24,8

N, (+Ar) 4,32 7,3 54,2 19,4 13,5

CH, 8,9 8,9 33 6,0 7,7

C,Hy 2,9 3,03 1,2 1,9 2,2

C;-CsHy 0,03 0,04 0,01 0,01 0,02

C-konversio®, m-% 99,8 98,7 97,7 97,0 97,1
Reformeri

Reformeri

T (sisdén), °C 523 538 546 578 592

T (ulos), °C 867 866 864 866 870

Reformerin jélkeen

Kuiva tuotekaasu?, til%

CcO 21,5 22,2 8,8 17,6 20,6

CO, 37,9 37,8 18,3 41,2 37,6

H, 38,1 36,9 15,2 37,2 38,9

N, (+Ar) 0 0 55,8 0 0

CH, 2,4 2,9 1,5 3,5 2,7

C,Hy 0,1 0,2 0,06 0,2 0,2

C}'CSH}’ 0 0 0 0 0

Reformerin jélkeen:

Bentseenin muod., g/kg PA-daf 3,34 3,75 2.4 3,74 3,22

Tervan muod., g/kg PA daf 0,76 0,96 0,56 0,77 0,99

! laskettu nopeutena tyhjissi reaktoriputkessa ja kiyttimalld leijutuskaasujen tilavuusvirtaa, petilimpdétilaa ja painetta

? polttoainelinjaan, pohjaputkeen ja mittausyhteisiin puhalletun huuhtelutypen laimentava vaikutus on laskennallisesti poistettu

% laskettu lentopélyjen ja petiin jédvin alkuainehiilen suhteena syStetyn polttoaineen alkuainehiilen massavirtaan
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