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"\Das Verfahren zur Behandlung und Weiterverwendung von Entspannungsgasen wird angewendet beim Betrieb von
sthanolsyntheseaniagen und auch beim gleichzeitigen Betrieb dieser mit anderen chemischen Synthesen. Das Ziel die
ygesetzten Primaerenergietraeger hochetfektiv weiterzuverwenden und die Aufgabe,sie zu einem hoeheren Gebrauchswert
fuarbeiten, werden geloest durch eine weitgehende stoffwirtschaftliche Nutzung, wobei die Methanolsynthezeaniage mit
ser Gastrennanlage und Verbrauchern der Produkte der Gastrennanlage in spezieller Weise kombiniert wird. Die
indungsgemaeRe Technologie ermoeglicht die Einsparung grofRer Mengen Erdoel und Erdgas. -Figur 4-
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VEB Leuna~-Werke Leunay, 15 11. 1980
"Walter Ulbricht" '

LP 8087
Titel der Erfindung

Verfshren zur Behandlung und Weiterverwendung von Entspan-
nungsgasen

'Anwendungsgebiet der Erfindung

Das Verfahren kann angewendet werden in der chemischen In-
dustrie bei dem Betrieb von integrierten Methanolsynthesean-
lagen und auch beim gleichzeitigen Betrieb von Methanolsyn=
theseanlagen und anderen chemischen Synthesen, insbesondere
von Ammoniaksynthesen, Hydrierprozessen und/oder anderen Be-
darfstrégérn von Wasserstoff und/oder Kohlenmonoxid bzwe
‘Kohlendioxid zum Zwecke der Weitgéhenden stoffwirtschaft-
lichen Nutzung der eingesetzten hochwertigen Prim#renergie-
tréger, beispielsweise von Erdgas, Erdtl oder Naphtha bzw.
der technologisch bedingt anfallenden Entspannungsgase. Es
besteht die MOglichkeit, das Verfahren auch in bestehende
chemische Betriebskomplexe einzufiigens

Chérakteristik der bekannten technischen Ldsungen

Es ist allgemein bekannt, daf die bei chemischen Synthesen,
beispielsweise bei einer ‘Ammoniaksynthese und/oder Methanol-
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synthese zwangsweilse anfallenden Purgegase in das Heizgas
geleitet und zur Unterfeuerung bei der im allgemeinen nach
dem Steamreformingverfahren arbeitenden Synthesegaserzeu-
gung verwendet werden (Schmidt: Verfahren der Gasaufberei=
tung, VEB Deutscher Verlag fir Grundstoffindustrie; Schmidb:
Technologie der Gaserzeugung, Bde 1T - Vergasung, VEB Deut-
scher Verlag fiir Grundstoffindustrie; Falbe: Chemierohstoffe
~aus Kohle, Georg-Thieme-Verlag -'Stuttgart).

Diese Verfshren haben den Nachteil, daB Gaserzeugereinheiten
betrieben werden, von denen eine relativ groBe Kapazitét nur
der Erzeugung von Heizgas diente Weiterhin ist es zum Nach=
teil, daB die fiir diese Heizgaserzeugung eingesetzten hoch—
- wertigen Primérenergietréger,'beispielsweise von Erdgas oder
Nephtha mit dem Verggsungswirkuhgégrad belastet werden und
dieser Anteil bei der Gaserzeugung als Abwsrme verlorengehte
SchlieBlich ist es von besonderem Nachteil, daB die fTechno=
logisch bedingt anfallenden Purgegase stoffwirtschaftlich ‘
nicht ausgenutzt werden. |

s ist weiterhin bei der Behendlung und Weiterverwendung von
Purgegasen der Ammoniaksynthese allgemein bekannt, dal man
die bei der Ammoniaksynthese anfallenden Purgegase, die aus
Wasserstoff, Stickstoff, Argon, Methan und Ammoniak bestehen,
‘einer Wasserstoffriickgewinnungsanlage zufilhrt, dort das Am-
. moniak entfernt, den Wassersboff von den Restkomponenten ab=
~ tremnt und ihn als Synthesewasserstoff fiir die Ammoniaksyn=
these wieder verwendet, Die dabel anfallende Restfraktion,
die noech aus Stickstoff, Argon und Methen besteht, wird dann
in das Heizgas geleitet und im aligemeinen im Primdrreformer
der Steamreforminganlage verbrannte Die dem Heizwert des ab-
getrennten Wasserstoffs Aquivalente Warmemenge wird durch
den Einsatz von Erdgas gedeckb (Luft- und Kéltetechnik 16

(1980) 1, Se 15 = 19)e



-3- ~ 226318

In Erweiterung solcher4Wasserstoffrﬁckgewinnungsanlagen ist
dariber hinaus bekamnt, die anfallende Restfraktion einer
weiteren Trennung zu unterziehen und aus ihr die Edelgage
Argon, gegebenenfalls auch Krypton und Xenon zu gewinnen

(Inde Enge Chem. Process Des. Develop 12, 3 (1973),48. 217=220).

Diese Verfahren haben bereits den Vorteil, daB die Gaserzeu-
gereinheiten nur fiir die Produktion von Ammoniaksynthesegas,

" nicht aber zur Heizgasproduktion verwendet werden und die
eingesetzten Primérenergietrﬁger, beispielsweise Erdgas oder
Naphtha, ohne Belastung durch den Vergasungswirkungsgrad di-
rekt als Heizgas eingesetzt werden. Auch werden hierbei die
Entspannungsgase weitgehend stoffwirtschaftlich zur Ammoniak-
gewinnung genutzts Sie haben jedoch den entscheidenden Nach=
teil, daB sie nicht ohne weiteres auf Methanolsyntheseanlagen
ibertragbar und anwendbar sind; da zur Synthese der Reaktions=
komponenten zu Methanol vollig andere Stoffe und Bedingungen
erforderlich sind als bei der Synthese zu Ammoniak,

Als Verfahren zur Durchfiihrung der Wasserstoffriickgewinnung
aus Purgegasen der Ammoniaksynthese bzw, zur Behandlung dieser
Gase sind Tieftemperaturverfahren zur Trennung von Gas=Dampf=-
Gemischen bekannt, die unter Druck abgekihlt, teilweise ver=-
fliissigt und in einen Abscheider entspannt werden, Ohne daB
‘eine Fremdkithlung erfolgt (DD-PS 47120) oder auch mit Fremd-
kihlung (The oil and gas journal =~ March 5 (1979), S. 182)
- werden nach dem Abscheider beide entstandenen Phasen zurlickge=
fihrt und dabei eine fiir die Gleichgewichtseinstellung erfor-
derliche Regulierung vorgenommen., Das Verfahren ohne Fremd-
kiihlung hat den Nachteil,.daB es mur fir Gasgemische anwende
bar ist, in denen die leichtsiedende Komponente Wasserstoff
mit nicht mehr als ca. 65 % enthalten ist. Die Verfahren mit
Fremdkﬁhlung sind nur flir Purgegase der NHB-Synthese anwendbar.

Als weitere Verfahren zur Durchfilhrung der Wasserstoffriickge-
winnung aus Purgegasen der Ammonieksynthese bzw, zur Behand-
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lung dieser Gase sind adsorptive Verfahren bekannt, die nach
dem Druckwechselverfahren arbeiten (US~PS 4,077,780). Diese

Verfahren haben den Nachteil, daf Wasserstoff-Ausbeuten von

 nur max. 80 % erreicht werdens

Dariiber hinaus sind zur Durchfiihrung der Wasserstoffrickge=
winnung aus wasserstoffreichen Gasgemischen bzwe zur Behand=
lung dieser Gase Permeationsverfahren bekannt. Diese Verfah-
ren haben den Nachteil, daB die wasserstoffreichen Gasgemische
mit hohem Druck zur Verfligung stehen miissen und die Wasser=
stoff-Fraktion auch nicht annshernd mit dem Druck gewonnen
werden kann, mit dem die wasserstoffreichen Gasgemische der
Anlage zugefilhrt werden miissen (DD-105429),

Alle . Verfahren zur Durchfilhrung der Wasserstoffrilickgewinnung
haben den weiteren gemeinsamen Nachteil, daB fiir die Anwen-
dung bei der Behandlung der Entspannungsgase dex Methanolsyn-
these keine Anleitungen zum technischen Handeln gegeben werden.

In weiteren bekannten Verfshren zum Reinigen von Gasen und
Démpfen bzwe. zum Zerlegen von Gasgemischen mittels Drucke-
wechseladsorption wird angezeigt, daB die Komponenten Kohlen=-
monoxid und Kchlendioxid von Wasserstoff abgetrennt werden
kbnnen (DE-0S 2:629,450), Fir die spezielle Behandlung von
Entspannungsgasen der Methanolsynthese und die Weiterverwen=
dung der Zerlegungsprodukte innerhalb eines chemischen Betriebs-
‘komplexes werden jedoch keine LOsungen genannt,

SchlieBlich ist bekannt, die Restgase der Methanolsynthese
einer weitgehenden stoffwirtschaftlichen Nutzung zuzufiihren.
Dazu werden bei gleichzeitigem Betrieb von Syntheseanlagen

zur Herstellung von Methanol und Ammoniak sowie einer Restgas—
zerlegungsanlage, die mit den Restgasen dexr Ammohiaksynthese
betrieben wird, die Synthesegaswege der gleichzeitig betrie-
benen Methanclsynthese, Ammoniaksynthese und Restgaszerle=
gungsanlage in dieser Reihenfolge hintereinander geschalted
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und die Restgase der Methanolsynthese gegebenenfalls nach er-.
folgter Methanentfernung und Reinigung'éls Synthesegas fiir
die Ammoniaksynthese verwendet (DD=PS 84629). Das Verfahren
hat den Nachteil, daB es nur bei Methanolsynthesen angewen-
det werden kann, bei denen eine relativ geringe Menge von
Restgasen anf&llt. Bei den in die Praxis eingefiihrten Metha=
nol-Technologieh f£allt eine relativ groBe Menge Restgas an,
die auch einen relativ hohen Aufwand fiir die Me thanspal tung
erfordern, Wirde man diesen relativ hohen Aufwand nicht durch-
filhren, so wiirde die Ammoniaksynthese durch eine sehr grofe
Methanmenge als Inertgas belastet, wodurch das Verfahren in
‘seiner Gesamtheit unwirtschaftlich wird. -

Das Verfshren hat den besonderen Nachteil, daB es bei inte-
grierten Methanolanlagen nicht angewendet werden kann und dafB
fiir die Deckung des der Heizgasbilanz entzogenen Restgases
keine Losungen angegeben sinde

Ziel der Erfindung

ziel der Erfindung ist es, die bei Methanolsynthesen einge=
setzten hochwertigen Primérenergietriger bzwe. technologisch
bedingt anfallenden Entspannungsgase volkswirtschaftlich hoche-
effektiv weiterzuverwenden und ihre Nutzung in chemischen Be=
triebskomplexen umfassend zu gewdhrleisten. Die Losung soll
bei neuven als auch bei bereits bestehenden Methanolsynthese-
anlagen anwendbar sein,

Darlegung des Wesens der Erfindung

- Es bestand deshalb die Aufgabe, die bei der Durchfihrung der
Methanolsynthese zwangsweise anfallenden Entspannungsgase zu
einem h&heren Gebrauchswert aufzuarbeiten und nach ihrer Aufw=
arbeitung einer weitgehenden volkswirtschaftlich effektiven
Nﬁtzung zuzufiihren, Dazu sind die Entspannungsgase in ihre
Komponenten zu zerlegen und die bei der Zerlegung gewonnenen
Produkte weitgehend als Reaktionskomponenten geeigneten chemi-

schen Prozessen zuzufihrene
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Mit der Ldsung der Aufgabe sollen die Mangel und Unvollkommen-
heiten der bekannten Losungen beseitigt werden. Insbesondere
soll die Wasserstoffriickgewinnung aus Purgegasen von Ammoniak-
 synthesen auf die Behandlung. und Weiterverwendung der Ente-
spannungsgase von Methanolsynthesen ibertragen, der relativ
hohe Aufwand fiir die Entfernung des im Entspannungsgas ent-
haltenen Methans gesenkt und der Heizgasbedarf des Gesambsy-
gtems gedeckt werdens '

So .bestehen die Entspannungsgése der Methanolsynthese vorzugs-
weise aus Wasserstoff, Kohlenmonoxid, Kohlendioxid, Stickstoff,
Argon, Methan sowie Spuren von Methanol, hdheren Alkoholen,
Dimethylither und Aminen. Dagegen setzen sich die Purgegase
der Ammoniaksynthese aus Wasserstoff, Stickstoff, Argon, Mew
than und Ammonisk zusammen. Damit sind auch die technologi=-
schen MaBnahmen zur Zérlegung der Entspannungsgase andere als
zur Zerlegung der Purgegase.

Weiterhin werden bei der Methanolsynthese die Komponenten Wase=
serstoff, Kohlenmonoxid und Kohlendioxid zu Methanol syntheti-
siert. Dabei hemmen die Inertgase Stickstoff, Argon und Methan
den Reaktionsablauf. Bei der Ammonisksynthese werden Wasserstoff
und Stickstoff zu Ammoniak synthetisiert. Kohlenmonoxid und
Kohlendioxid stellen hochaktive Kontaktgifte dare Argon und Me-
than treten als Inertgase aufe Auf Grund dieser wesentlichen

- technologischen Abwéichungen bei den Synthesen ist auch die
",Weiterverwendung der bei der Behandlung der Entspannungsgase
der Methanolsynthese gewonnenen Fraktionen wesentlich anders
als die Weiterverwendung der bel der Purgegaszerlegung von Alle
nmonisksynthesen géwonnenen.Produkté. :

SchlieBlich sind im allgemelnen bei dem Syntheseprozel der Me=-
| thanolsynthese technologisch bedingt hiufig Wasserstoffmengen
vorhanden, die nicht an der Methanolsynthese teilnehmen und
deshalb entspannt werden niissen Eine Riickfihrung des gewonne=
nen Wasserstoffs zur Methanolsynthese wiirde diesen negativen
-Effekt‘noch verstirken, Eine Zerlegung und stoffwirtschaft-
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liche Nutzung der Entspannungsgase der Methanolsynthese analog
den bekannten Verfahren bei der Ammoniaksynthese ist deshald
ohne zusdtbzliche erfinderische Arbeit nicht mdglich.

Merkmale der Erfindung

Die Aufgobe wird durch ein Verfahren zur Behandlung und Weiter-
verwendung von Entspannungsgasen, die bei der Durchfiihrung der
Methanolsynthese zwangsweise anfallen und im wesentlichen aus
Wasserstoffy Kohlemmonoxid, Kohlendioxid, Stickstoff, Argon,
Methan sowie Spuren von Methandl, héheren Alkoholen, Dimethyle
Hther und Aminen bestehen, gegebenenfalls in Verbindung mit®
einer gleichzeitig betriebenen Ammonisksynthese und/oder Hy=-
‘drierprozessen erfindungsgemdf dadurch geldst, daB die anfal=
lenden Entspannungsgase weitgehend stoffwirtschaftlich genutzt
Werden. Dazu werden die Methanolsyntheseanlage mit einer Gas-
trennanlage und Verbrauchern der Produkte der Gastrennanlage
insofern kombiniert, daB die Entspannungsgase der Gastrennan=
lage zugefilihrt werden und dort eine hochkonzentrierte Wasser=
stoff=Fraktion abgetrennt, abgezogen und zur Durchfihrung von
chemischen Synthesen und/oder Hyﬁrierprozessen verwendet wer=
dene Die Abtrennung der hochkonzentrierten Wasserstoff-=Frake
tion wird dabei so vorgenommen, dal gleichzeitig Vore, Zwi=
schen- und/oder Restfraktionen, die vorzugsweise aus Kohlen-
‘monoxid, Kohlendioxid, Stickstoff, Argon und Methan bestehen,
gewonnen, abgezogen und diese bei der Herstellung des Synthe=-
segases fir die. Methanolsynthese und/oder bei der Verarbeitung
des Synthesegases zu Methanol und/oder anderen Verbrauchern,
gegebenenfalls auch als Heizgas eingesetzt werden, Durch die
damit erfolgte weitgehend stoffwirtschaftliche Nutzung der
Entspannungsgase werden dem GesamtprozeBl der Methanolanlage,
insbesondere dem Reformer erhebliche Heizgasmengen entzogen.
ErfindungsgeniB werden diese durch direkte Verbrennung des

fiir die Methanolsynthese verwendeten Prim#renergietrigers
und/oder eines beliebigen Bremngases und/oder durch Zufuhr
von Fremdwirme kompénsierﬁ. «
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Die in der Gastrennanlage vorgenommene Abtrennung der hoch-
konzentrierten Wasserstoff-Fraktion sowie Gewinnung der Vor-—,
7wischen- und/oder Restfraktionen werden vorteilhaft nach den
Prinzipien der Druckwechseladsorption oder der Permeation oder
der Tieftemperaturbehandlung oder einer Kombination diéser

. Gestrennprinzipien, gegebenenfalls unter gleichzeitiger Ver~
wendung einer chemischen Wésche, durchgefiibrte

‘Die Anforderungen an die Erodukte der Gastrennanlage sind von
“dem Produktionsprofil der chemischen Industriekomplexe abhén-

gige

So ist es bei der gleichzeitigen Weiterverwendung einer hoch=
konzentrierten und hochreinen Wasserstoff-Fraktion und einer

Restgasfraktion, die im wesentlichen noch Wasserstoffy Kohlen=-
monoxid, Kohlendioxid, Stickstoff, Argon und Methan enthdlt,

glinstig, wenn die Entspannungsgase einer vorzugsweise nach dem
Druckwechseladsorptionsverfahren oder dem Permeationsverfahren
srbeitenden Gastrennanlage in diese Fraktionen zerlegt werden.

Ist zusdtzlich eine gieichzeitige Weiterverwendung von Kohlen=-
dioxid gegeben, so ist es besonders glinstig, die Zerlegung des
Entspannungsgases in einer Gastrennanlage vorzunehmen, die mit
einem kombinierten Tieftemperatur—D:uckwechseladsorptionsver—
fahren bzwe Tieftemperatur~Permeationsverfahren arbeitet. In
~ diesem Falle enthilt die Restgasfraktion im wesentlichen nur
" poch die Komponenten Wasserstoff, Kohlenmonoxid, Stickstoffy

Argon und Methan,

Ist die gleichzeitige Weiterverwendung von Kohlendioxid sowie
einer hochkonzentrierten WasserstoffmFraktion und einer Rest=
gasfroktion, die im wesentlichen noch Wasserstoff, Kohlenmon-
| oxid; Stickstoff, Argon und Methan enthslt, vorgesehen und be-~
nétigt man die hochkonzentrierte Wasserstoff-Fraktion mit
technischer Reinheit, so ist es besonders ginstig, die Zerle-
gung des Entspannungsgases in einer nach dem reinen Tieftempe-
raturverfahren arbeitenden Gastrennanlage vorzunchmen.
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Vorteilhaft wird das Verfahren auch, wenn bei der gleichzei- .
tigen Weiterverwendung des Kohlendioxides, einer hochkonzen-
trierten und hochreinen Wasserstoff-Fraktion und einer Rest~
gasfraktion die Entspannungsgase zunichst einer chemischen
Wésche zugefiihrt, dort vom Kohlendioxid breit und danach
mittels eines Druckwechseladsorptionsverfahrens oder eines
Permeationsverfahrens in die hochkonzentrierte und hochreine
Wasserstoff-Fraktion und die Restgasfraktion, die im wesent~
-1lichen noch Wasserstoff, Kohlenmonoxid, Stickstoff, Argon
und Methan enthdlt, zerlegt werden. Das zur Weiterverwendung
vorgesehene Kohlendioxid wird dann durch die Regeneration
der Waschfliissigkeit der chemischen Wische, bei der das Koh~
lendioxid frei wird, gewonnen.

In der Praxis haben sich chemische Wéschen mittels Mono#tha-
nolamin oder heiBer Pottascheldsungen fiir eine Kohlendioxide
gewinnung besonders gut bewdhrt.

Wird die Gastrennanlage zur gleichéeitigen Gewinnung der hoch-
konzentrierten Wasserstoff-Fraktion, der Kohlendioxidfraktion
und der Restgasfrektion nach denm Tieftemperaturverfahren oder
nach einem kombinierten Tieftemperatur-Druckwechseladsorp-
tionsverfahren oder Tieftemperatur-Permeationsverfahren be-
trieben, so ist es besonders vorteilhaft, die Kohlendioxidge-
winnung mittels einer physikalischen Wiasche unter Druck und
mit abgesenkten Tempera%uren vorzunehmen., Da die Gastrennan-
lage erfindungsgemdl ue a, mit einer Methanolsyntheseanlage .
kombiniert ist, ist es von besonderem Vorteil, die physika-
lische Wasche mittels Methanol vorzunehmen., Durch Erwirmung
und Entspannung des mit Kohlendioxid beladenen Methanoles
wird das Kohlendioxid gewonnen. Das Methanol wird nach erneu-
ter Druckerhdhung und Abkiihlung wieder als Waschfllissigkeit
verwendete |

Die hochkonzentrierte Wasserstoff-Fraktion kann mit hoher
Reinheit und mdBiger Ausbeute in der Gastrennanlage gewonnen
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und zur weiteren Verwendung sbgezogen werden, wenn die Zerle-.
gung der Entspannungsgase in einer Druckwechseladsorptionsan=
lage erfolgt. Dabei ist es gleichgiiltig, ob das Kohlendioxid
erfindungsgendB aus den Entspannungsgasen vor Eintritt in die
Druckwechseladsorptionsanlage entfernt und gewonnen wurde
oder nicht. Fir den Verfahrensschritt der Druckwechseladsorp-
tion wird das Adsorbens S0 festgelegt, daB der Wasserstoff
_unter Druck ohne Teilnahme am Adsorptionsprozef von den Rest-
komponenten getrennt wird. Die Restkomponenten werden unter
Druck von dem Adsorbens adsorbiert und durch Druckabsenkung
wieder desorbiert. Dieser Verfshrensschritt innerhaldb des Ge-
‘samtverfehrens ist besonders vorteilhaft, weil die hohe Rein-
heit, mit der die Wasserstoff=Fraktion gewonnen wird, bei de-
‘ren Welterverwendung zu einer Senkung der Belastung durch
Inertgase bzwe Kontaktgifte filhrt. Eine Nachreinigung des so
gewonnenen Wasserstoffs ist nicht erforderlich, Da die Was-
gerstoff-Fraktion mit demselben Druck gewonnen und weiterver-
wendet wird, mit dem die Entspannungsgase der Gastrennanlage
zugefiihrt werden, ist dieser Verfahrensschritt energiedkono-
misch optimal in das erfindungsgeméﬂe Verfahren eingebundene

Ist es aus betrmebsspez1flschen Griinden notwendig, die hoch-
konzentrierte Wasserstoff=-Fraktion mit besonders hoher Aus—
beute und technischer Qualitét in der Gastrennanlage zu ge=-
winnen und zur weiteren Verwendung abzuziehen, SO hat es sich
als giinstig erwiesen, d daB die Zerlegung der Entspannungsgase
nittels einer Iheftemperaturanlage erfolgte Dabei wird vor
‘dem AbtrennprozeB des Wasserstoffs das Kohlendioxid zuniachst
durch eine chemische bzw, physikalische Wiésche aus dem Ent-
spannungsgas entfernt. Das Entspannungsgas wird sodann unter
- Druck abgekiihlt, teilweise verfliissigt, in einen Abscheider
eingeleitet und dabel in die hochkonzentrierte technische
Wasserstoff=-Fraktion und eine Restgasfraktion, ‘die im wesent-
" lichen noch Wasserstoff, Kohlemmonoxids Stickstoff, Argon und
Methen enth3lt, getrennt, die Wasserstoff~Fraktion unter Druck
aus dem Abscheider abgezogen, die Restgasfraktion aus dem Ab=-
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scheider entspannt, beide Fraktionen erwdrmt und zur weiteren
Verwendung abgezogen. Dieser Verfahrensschritt‘innerhalb des
Gesamtverfahrens ist dann besonders vorteilhaft, wenn die in
den Entspannungsgasen der Methanolsynthese enthalbenen Kompo=-
nenten Wasserstoff und Kohlendioxid weitgehend einer stoff-
wirtschaftlichen Nutzung zugefiihrt und dabei der Wasserstoff
mit technischer Qualitét eingesetzt wird. Durch die Riickge=
winnung des Wasserstoffs unter Druck ist das Verfahren sehr
energiecdkonomisch in das erfindungsgemZBe Verfahren eingebun-
dene

Zur Gewinnung auch des in den Entspannungsgasen der Methanol-
synthese enthaltenen Kohlenmonoxids hat. es sich weiterhin als
 glnstig erwiesen, wenn man die bei der Trennung im Abscheider
der Tieftemperaturanlage gewonnene Restgasfraktion, die im
wesentlichen noch Wasserstoff, Kohlenmonoxid, Stickstoff, Ar=
gbn und Methan enth&lt, durch weitere teilweise Verfliissigung,
Entspannung und Abscheidung bzwe. durch Rektifikation weiter
auferbeitet, dabei in eine mit Kohlenmonoxid angereicherte
Frektion, die von den Inerten Stickstoff, Argon und Methan
weitgehend abgereichert ist, und eine Abfallfraktion zerlegt,
alle Fraktionen erwdrmt und zur weiteren Verwendung abzieht.

-Die Weiterverwendung der in der Gastrennanlage gewonnenen
Fraktionen ist wesentlich fiir die Okonomie des Gesamtverfah-
rens, wobei deren weitgehende stoffwirtschaftliche Nutzung
von dem Produktionsprofil der chemischen Industriekomplexe
abhéngig ist. ' '

So hat es sich bei dem Vorhandensein nur einer Methanolsyn-
these als vorteilhaft erwiesen, die gewonnene Kohlendioxide
fraktion dem Synthesegas fiir die Methanolsynthese zur stoff-
wirtschaftlichen Nutzung wieder zuzumischen, Dadurch kann im
allgemeinen die Produktionskapazitét der Methanolanlage bei
gleichem Einsatz der Primérenergietriger gesteigert werden
bzw, der Einsatz der PrimBrenergietriger bei gleicher Produk-
tionskapazitit gesenkt werden.
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Als ganz besonders effektvoll hat sich die stoffwirtschaft~
liche Nutzung der in der Gastrennanlage gewonnenen hochkonzen-
trierten Wasserstoff-Fraktion erwiesen, wenn die Methanolsyn-
theseanlage in einem chemischen Industriekomplex installiert
ist, in dem gleichzeitig eine Ammonisksynthese und/oder Hye
drierprozesse betrieben werden. '

. Die hochkonzentrierte Wasserstoff=Fraktion wird dann bei-
spielsweise der Ammoniaksynthese zugefilhrt und zusammen mit
Stickstoffy der gegebenenfalls in einer Luftzerlegungsanlage
gewonnen oder auch durch erhohte zufuhr von Inft in einen
vorhandenen Reformer bereitgestellt wird, zu Ammoniak synthe-
tisiert. Dadurch ist es neben der Senkung des Einsatzes der
Iﬁimérenergietréger mdglich, den Investaufwand zu minimieren.

Die hochkonzentrierte Wasserstoff-Fraktion wird damn bei-
spielsweise auch in die Methanolsynthese zurlckgefiihrt, Die
zur Durchfihrung der Methanolsynthese erforderliche Menge
Kohlenmonoxid und/oder Kohlendioxid wird dann in der Gas-
trennanlage fir die Entspannungsgase der Methanolsynthese ge-
wonnen und/oder aus externen Anlagen zugefithrt, Wird Kohle
oder Naphtha als Primdrenergietrager fir die Synthesegaser- -
zeugung eingesetzt, ist auch eine Zurlickfihrung der Wasser-
stoff=Fraktion zur Methanolsynthese ohne gleichzeitiger Zu-
fuhr von Kohlenmonoxid und/oder Kohlendioxid wirtschaftlich
durchfihrbar. Alle MaBnahmen filhren zu einer Erhhung der Me-
thanolproduktlon bei gleichem Einsatz der Primdrenergietriger
bzwe. Senkung des Einsatzes der Primirenergietriger bei glei~
cher Produktionskapazitéte.

- pie hochkonzentrierte Wasserstoff~Fraktion wird dann bei-
spielsweise auch Hydrierprozessen zur weiteren stoffwirt-

schaftlichen Verwendung zugefihrte.

Fine komplexe Ausnutzung der Entspannungsgase der Methanolsyn-
these wird erreicht, wenn auber der Weiterverwendung der hoch-
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konzentrierten Wasserstoff- und der Kohlendioxidfraktion die .
in der Gastrennanlage gewonnene Restgasfraktion und/oder Ab-
fallfraktion als Brenngas im Reformer der Synthesegasher=
stellung fir die Methanolsynthese und/oder als Heizgas an.
‘anderer Stelle inmerhalb des chemischen Industriekomplexes
und/oder gegebenenfalls als Grundnittel fiir andere Verbrau-
cher eingesetzt wird. |

- Die Wirtschaftlichkeit der komplexen Ausnutzung der Entspan-
nungsgase der Methanolsynthese.wird besonders gut, wenn die
bei der weiteren Aufarbeitung der Restfraktion gewonnene,
‘mit Keohlenmonoxid angereicherte und von den Inerten Stick-
stoff, Argon und Methan weitgehend abgereicherte Frektion
‘dem Synthesegas fiir die Methanolsynthese und/oder anderen
Verbrauchern, beispielsweise einer Oxosynthese, zugefiihrt
wird. Hierdurch kann die Methanolproduktion bei gleichem Ein=
satz der Primdrenergietriger gesteigert bzw, der Einsatz der
Primdrenergietriger bei gleicher Produktionskapazitit gesenkt
werden.

Durch die weitgehende stoffwirtschaftliche Nutzung der Ent-—
spannungsgase der Methanolsynthese wird die Heizgasbilanz
dés'Gesamtsystems9 insbesondere der Reformer fiir die Synthe-
segaserzeugung, erheblich beeinfluBt. Zum Zwecke des weit-
gehenden Einsatzes einheimischer Brennstoffe und Einsparung
von Erdgas, Erddl und/oder Naphtha zeigt das Verfahren beson-
ders hohe volkswirtschaftliche Effekte, wenn die dem Gesamt-
prozeB entzogene Heizgasmenge durch ein Brenngas kompensiert
wird, das aus Kohle hergestellt wirde

Die entzogene Heizgasmenge kann auch durch Zufuhr von Fremd-
warme kompensiert werden, die beispielsweise bei Kernspalt-
prozessen anfillt,. |

Die mit dem erfinderischen Verfahren offenbarte Systemlosung
ist von besonders hoher volkswirtschaftlicher Bedeutung. Es
wird erstmalig gezeigt, wie in einem chemischen Industrie-
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komplex grofie Mengen hochwertiger Primdrenergietriger, wie
Erdsl und Erdgas, deren ErschliefSung und Gewinnung im Welt-
meBstab einen immer hoheren Aufwand fordern, deren begrenzte
Weltvorrite nur noch wenige Jahrzehnte ausreichen und die
von den verbrauchenden Léndern in groBen Mengen importiert
" werden, durch weitgehende stoffwirtschaftliche Nutzung eine
gespart werden kdnnene Dabei tritt der besondere volkswirt-
sheaftliche Effekt ein, daB die Warmebilanzen des Gesamb=
systems auch durch den einheimischen Brennstoff Kohle oder
andere Brenngase gedeckt werden konnen. Uberraschenderweise
kdnnen zur komplexen Losung der BuBerst komplizierten Auf-
‘gabe im Prinzip bekannte, jedoch auf die speziellen Anwen-
dungsfslle hin modifizierte Verfahrensschritte und Aus-
':ﬁstungen verwendet werden. -

Avsfihrungsbeispiele

 Die Erfindung soll nachstehend an Hand von 5 Beispielen und
den dezugehdrigen Zeichnungen nsher erliutert werden. Alle
Beispiele gehen davon aus, daB fiir die vergleichsweisen Tech=
nologien gleiche Mengen Primirenergietriger, wie ProzeBerd=-
gas bzwe Braunkohlenschwelkoks, eingesetzt werdene

Beispiel 1 beschreibt den bekannten gleichzeitigen Betrieb
einer integrierten Methanolanlage und einer Ammoniakanlage
mit der bekannten Technologie der H2—Rﬁckgewinnung aus dem
Purgegas der NHB-Syntneseu Die Synthesegasherstellung erfolgt
mittels Erdgas nach dem Steamreformingverfahren.

Im Bélsplel 2 werden die aus Beispiel 1 bekannten Technolo=
gien erfindungsgemél mlt einer nach einem gemischten Tief-
tempﬂratur—Druckwechselaaso"ptlonsverfahren arbeitenden Gase=
trennanlage kombiniert. Die in der Gastrennanlage gewonnene
COg»Fraktlon wird dem Synthesegas fiir die Methanolsynthese
zugemischt, die gewonnene H2-Fraktlon zur Herstellung von
NH3 verwendete. Die Heizung des Reformers erfolgt durch ein

" mittels Vergasung von Schwelkoks hergestellten Heizgases.
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Beispiel 3 beschreibt die erfindungsgemsBe Kombination der
aus Beispiel 1 bekannten Technologien zur gleichzeitigen Ge=
winnung von Methanol und Ammoniak mit einer nach dem Tiefw-
temperaturverfahren arbeitenden Gastrennanlage. Die dabei FeXcT
wonnenen CO,= und .CO-Fraktionen werden dem Synthesegas fir
die Methanolsynthese zugemischt, Die Heizung des Reformers
erfolgt durch ein mittels Vergasung von Schwelkoks herge-

‘stellten Heigzgases.,

Im Beispiel 4 wird die bekannte Technologie zur Methanolher— |
stellung in einer inﬁegrierten Anlage beschrieben, Dabei wird
zur Herstzllung des Synthesegases die Vergasung von Braun-

kohlenschwelkoks nach dem Winklerverfahren eingesetzt, Das anw-

 fallende Entspannungsgas wird anderen Verbrauchern, z. Be

einem Heizgasnetz, zugefiihrt, Ist ein solcher Heizgasbedarf
nicht vorhanden, muf das Entspannungsgas abgefackelt werden.

‘Im Beispiel 5 wird die aus Beispiel 4 bekannte Technologie

zur Methanolherstellung erfindungsgemdf mit einer adsorptiv
arbeitenden Gastrennanlage kombiniert. Die darin gewonnene
H2-Fraktion wird dem Synthesegas fﬁ: die Methanolsynthese
wieder zugemischt. Die der H2~Fraktion aquivalente Heizgas=
menge wird durch Vergasung des fiir die Synthesegaserzeugung
verwendeten Prim8renergietrigers Braunkohlenschwelkoks kom=~
pensierts ‘Ist ein solcher Heizgasbedarf nicht vorhanden, ent=-

£811% dieser Anteil der Gaserzeugunge

Die das erfindungsgemidBe Verfahren erlduternden Ausfilhrungs-
beispiele beschreiben die wesentlichen prinzipiellen Anwen-
dungsméglichkeiten zur stoffwirtschaftlichen Nutzung der Enbt=
spannungsgase der Methanolsynthése. Dariiber hinaus sind inner-
halb des erfindungsgeméBen Verfahrens weitere stoffwirtschaft-
liche Kombinationsmoglichkeiten filir die Produkte der Gas-
trennanlage vorhanden, die sich aus den jeweiligen technolo-
gischen, energetischen und Skonomischen Gegebenheiten bzw,

anderen betriebsspezifischen Forderungen ableiten.
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So konnen beispielsweise Ue o

- die gem, Beispiel &4 beschriebene Technologie zur Methanol=-
herstellung mit einer nach dem Mieftemperaturverfahren ar-
beitenden Gastrennsnlage kombiniert werden und dabei neben
der Ho=Fraktion gegebenenfalls eine CO,= und/oder eine CO-
Fraktion zur weiteren Verwendung gewonnen werden

- die gem, Beispiel 2 gewonnene Hg-Fraktion auch im stéchio=-
‘metrischen Verhdlinis zu der gewonnenen COeuFraktion dem
Synthesegas fiir die Methanolsynthese zugemischt werden

- die gem. Beispiel 3 gewonnene CO~Fraktion an andere Ver=-
braucher fortgeleitet werden, wenn sich die in der CO=-Frak-

" tion noch enthaltenen Inertgase im Kreislaufentspannungs-—
gas der Methanolsynthese unzuldssig hoch anreichern

- die gem. der Beispiele 2 und 3 mdglicherweiss anfallende
sehr geringe Menge Purgegas'der NH5~Synthese auch der Gas-
trennanlage fiir das Entspannungsgas der Methanolsynthese
bzW, einer eigenen Hz—Rﬁckgewinnpngsanlage zugefihrt wer-
den :

n:die gem. Beispiel 5 gewonnene H2~Fraktion auch an andere
H2—Verbraucher fortgeleitet werden, wenn als Primdrenexrs
gietrédger ein anderer Brennstoff eingesetzt wirde

Beispiel 1

GemiB Fige 1 und Fige 2 werden bekanntermaBen je eine Metha-
nolanlage mit einer Leistung von Cae 100 kt/a Methanol (Figs 1)
und eine NH5~Anlage mit einer Leistung von cae 45 kt/a NH5
(Fige 2) gleichzeitig betrieben.

GemdaB Fige 1 werden in der bekannten Methanolanlage durch die
Leitung 1 cae 10,6 « 107 m® (N)/h Prozeferdgas, durch die Lei-
tung 2 cae 135 o 405 mB(N)/h Erdgas als Brenngas und die Lei~
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tung > cae 25 t/h Wasserdampf dem bei etwé 245 MPa arbeiten=
den Reformer 4 zugeflihrt und reformiert. Dabe1 entstehen
etwa 43 10% 3(N)/h Methanol-Synthesegas, bestehend aus
etwa 74 % Hoy 17 % COy 6 % COpy 2,5 % CH, und 045 % N,, das
nach seiner Kompregsion durch die Leitung 5 der Methanolsyn-
these 6 zugeflihrt wird. Hier erfolgt die Reaktion des H2 mit
CO und 002 nach den bekamnten Gleichgewichtsreaktionen
2 Hy + CO —_— CH50H

| . . 3 Hy + COp — CH5OH + Hy0

Die im Methanolsynthesegas enthaltenen Inertgase N2 und GH4
sowie die nicht an der Reaktion teilgenommenen Komponenten
Hyy CO und CO, werden durch die Leitung 7 als Kreislaufent=
spannungsgas aus der Mbthanolsyntheseanlage 6 abgezogen. Die
abgezogene Menge betrigt etwa 14 10° m (N)/h und besteht
aus etwa 85 % Hys 4 % COy 3 % COpy 7 % CH, und 1 % N, sowie
im wesentlichen Spuren von Wasser, Methanol, hoheren Alko-
kholen und Dimethyl&ther, Das bei der Methanolsynthese 6 ente
standene Methanol wird durch die Leitung 8 iiber die Entspanw
nung 9 und die Leitung 10 in den Abscheider 11 auf einen
Druck von etwa 0,3 MPa entspannt. Dabei erfolgt eine Abtren—
nung der im Methanol der Leitung 8 noch geldsten Gase, die
als Produktentspannungsgas im wesentlichen mit den Komponen-
ten Hyy CO, CO,y Ny, Ar, CH,, CH,OH durch die Leitung 12 ab-
geleitet und dem Kreislaufentspannungsgas der Leitung 7 zugew
fihrt werden. Durch die Leitung 13 werden beide Gase als Ent-
. spamnungsgase der Methanolsynthese dem Reformer 4 zu Heiz-

- zwecken zugefihrt. -

Das im Abscheider 41 angefallene Methanol wird als Roh-Metha-
nol durch die Leitung 14 der Destillationsanlage 15 zugefihrt
und von dort als Rein-Methanol durch die Leitung 16 abgezogens
Die durch die Leitung 16 abgezogene Methanolmenge betragt ca.

12,5 5/

Geme Fige 2 werden bel der bekannten gleichzeitig betriebenen
Ammoniskanlage durch die Leitung 17 cae 3425 » ’lO5 3(N)/h Pro-

~

' zeBerdgas, durch die Leitung 18 cae 242 103 m3(N)/h Erdgas

ala Rrannocas 13mAd Ainveh Ade Tt dawnm A0~ O LM Me oA
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dem bei einem Druck von etwa 4 MPa arbeitenden Reformer 20
zuge fiihrte Dabei entstehen etwa 16,48 & 103 ms(N)/h NHB-Syny
~ thesegas, bestehend aus etwa 57 % Hpy 13 % COy 22 % Na

- 01 % Ary 043 % CHy und 746 % CO5y die durch die Leitung 21
der Synthesegasreinigung und ~kompression 22 zugefilhrt wer-
den, Dabei erfolgt eine CO-Konvertierung und Methanisierung,
eine COye= und Schwefelreinigung sowie eine Kompression, so
.daB durch die Leibung 23 1545 102 ma(N)/h gereinigtes und
komprimiertes NHB-Synthesegas, bestehend aus etwa 74 % Ho,
24 % Npy Best Ar + CHy, der N ,~Synthese 24 zugefihrt wer—
dens Das dabei entstandene NH3 wird durch die Leitung 25
iiber die Entspannung 26 und. die Leitung 27 in den bei etwa
1,3 MPa arbeitenden Abscheider 28 entspannté Dabei erfolgt
eine Abtrennung der in der NHE-Leitung 25 noch geldsten
Gaseg die als Produktentspannungsgas im wesentlichen mit
den Komponenten Hos Mo Ar, CH, und NH5 durch die Leitung 29
abgezogen werdens Das gewonnene flissige NHB betrigt 5,7 t/h
und wird durch die Leitung 30 der weiteren Verwendung zugee
fijhrtO ‘

Zur Vermeidung der Anreicherung von Inerten bei der NH5~Syn~
these werden qurch die Ieitung 31 0575 o 10° m°(¥)/h Kreis-
laufentspannungsgas aus der NHa-Synthese 24 abgezogen, mit
den 0,25 » 10> m(N)/n Produktentspanmungsgas der Leitung 29
gemischt und als Purgegas, bestehend aus etwa 60 % Hp, 20% Np
- 13 % CHyy 595 % Ar vnd 1,5 % NHz iber die Leitung 32 der Ho=
Riickgewinnungsanlage 33 gugefilnrt, Hier erfolgt die Trennung
des Purgegases in eine NHanFraktion, die durch die Leitung 34,
eine Ho=Fraktion, die durch die Leitung 35 und eine Resbtfrake
tion, die durch die Leitung 36 zur weiteren Verwendung abgee
zogen werden. Die durch die Leitung 35 abgezogene H2~Fraktion
' petrigt etwa 0,5 o 107 m2(I)/h Hy und besteht aus etwa 90 % Hp,
Rest Noy Ar und CHye Sie wird der NH5~Synthese 24 als NH5~Syn-
thesegas wieder zugefiihrt. Die abgezogene Restiraktion in Hohe
von 045 103 ma(N)/h wird durch die Leitung 36 dem Reformer 20
sls Heizgas zugefilbrt und dort verbrannte
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Zum Ausgleich der in der Ha—Rﬁckgewinnungsanlage 33 abgezoge=
nen Hy-lenge werden dem Reformer 20 0,15 a'ﬂOB'mb(N)/h Erdgas
durch die Leitung 37 zugeflihrt und verbrannt.

Damit werden fiir die NHE-Synthese insgesamt cae. 5,6 o 103m3(N)/h
Erdgas bendtigt. :

Beide Prozesse benStigen zusemmen 13,85 , 403 mB(N)/h Prozef-
erdgas und 3,85 , 103 ma(N)/h Erdgas als Brenngase

Die Methanolproduktion betrigt 1245 t/h und die Ammoniskpro-
duktion 5,7 t/he |

. Beispiel 2

GemdB Figs 3 werden die im Beispiel 4 beschriebenen Anlagen zur
gleichzeitigen Gewinnung von Methanol und Ammoniak erfindungse
‘gendB durch eine nach einem gemischten Tieftemperatur-Druck-
wechseladsorptionsverfghren arbeitenden Gastrennanlage 38 mit-
einander kombinierts Es werden diegleichen Erdgasmengen wie

im Beispiel 1 als ProzeBerdgas eingesetzt, ds h, 10,6410°m(N)/n
ProzeBerdgas der Methanolsynthese und 3,25 . 107 mB(N)/h Pro-
zeBerdgas der Ammoniaksynthese, insgesamt also 15,85¢103m3(N)/h.
Der Erdgaseinsatz fiir Brenngase, de he 145 & 103 mB(N)/h der
Methanolsynthese und 2,35 . 107 mB(N)/h der Ammoniaksynthese,
insgesamt also 3,85 .-'105 ma(N)/h sowie die dem Heizwert der
zur stoffwirtschaftlichen Nutzung ébgezogene Entspannungsgas-
komponente entsprechende Gasmenge werden durch ein aus Kohle
hergestelltes Brenngas ersetzt,

Durch die Ieitung 1 werden 13,85 » ’lO3 mB(N)/h ProzeBerdgas
und Leitung 3 33 t/h Wasserdawmpf dem bei etwa 2,5 MPa arbei-
tenden Reformer & zugefihrt, Es entstehen 55,5 103 ma(N)/h
Methanolsynthesegas, bestehend aus etwa 74 % Hoy 17 % CO,

6 % C0py 25 % CH, und 045 % N, die nach ihrer Kompression
durch die Leitung 5 der Methanolsynthese 6 zugefithrt werden,
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Aug der Methanolsynthese 6 werden durch die Leitung 7

1648 ¢ 40 mé(N)/h Kreislaufentspannungsgas, bestehend aus
etwa 84 % Hoy 445 % COy 345 % COny 7 % CHys 1 % Ny sowie im
wesentlichen Spuren von Wasser, Methanol, h&heren Alkoholen
~und Dimethyléther abgezogen. Das bei der Synthese 6 entstan-
dene Methanol wird durch die Leitung 8 iiber die Entspannung 9
und die Leitung 10 in den Abscheider 11 auf einen Druck von
etwa 0,3 MPa entspannt, wobei die Abbtrennung der im Methanol
‘noch geldsten Gase erfolgt. Diese werden als Produktentspan—-
nungsgase durch die Leitung 12 abgeleitet, dem Kreislaufent-
spannungsgas der Leitung 7 und gemeinsam mit diesem durch
‘3ie Teitung 1% der nach einem gemischten Tieftemperatur=
Druckwechseladsorptionsverfahren arbeitenden Gastrennanlage 38
zugefihrte

Des im Abscheider 411 anfallende Methanol: wird als Roh=Methanol
durch die Leitung 14 der Destillationsanlage 15 gugefihrt und
von dort als Rein=Methanol durch die Leitung 16 abgezogen, Die
durch die Leitung 16 abgezogene Methanclmenge vetrigt cae

1646 t/he -

Die der Gastrennanlage 38 zugefihrten Entspannungsgase werden
zunschst einer unter Druck und bei etwa 21% X arbeitenden New-
" thanolwische unterzogen und dadurch vorzugsweise das im Ente
spannungsgas enthaltene 002 zusammen mit anderen Spurenverun-
reinigungen ausgewaschen. Die 7ufithrung des bendtigten Metha~
nols erfolgt aus der Leltung 14 tber die Leitung 39. Durch die
Teitung 40 werden Oy5 m (N)/h CO,, die bei der Regenerierung
des Methanoles anfallen, der Methanolsynthese 6 zugeflhrt.

Die von CO, befreiten Entspannungsgase werden dann innerhalb
der Gastrennanlage 38 mittels Druckwechseladsorption in eine
hochkonzentrierte HZ-Fraktlon und in eine Restgasfraktlon ge~
trennte Etwa 1142 ¢ '105 3(N)/h H, werden nach ihrer Kompression
durch die Leitung 41 der NH3~Synthese 24 zugefilart. Gleich=
zeitig werden aus einer Laftzerlegungsanlage 42 etwsa

599 » 103 n2(¥)/b hoechreiner N, durch die Leitung 43 der NH,=
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Synthese 24 zugefihrt, In dexr NHB-Synthese 24 erfolgt die Re=-
aktion des zugeflihrten H, und des zugefilhrten N, zu NH3° Dabei
entstehen 5,7 t/h NHzo Dieses wird durch die Leitung 25, die
Entspannung 26, die Leitung. 27, den Abscheider 28 und dle
Leitung 30 zur weiteren Verwendung abgezogene

Die sehr geringen'Mengen Kreislaufentspannungsgas der Synthe-
se 24 und Produktentspannungsgas des Abscheiders 28 werden
'durch die Leitungen 29 und 31 abgezogen und Uber die ILei-
tung 22 dem Reformer 4 zugefuhrt und dort verbrannt. Gege-
benenfalls konnen diese auch iiber Dach geleitet werden.

Die in der Gastrennanlage 38 bei der Druckwechseladsorption
anfallende Restgasfraktion, die vorzugsweise aus CO, Nos CHA

und geringen Mengen Hy bestehty wird iiber die Leitung 44 dem
Reformer 4 zugefilhrt und dort verbramnt., Zum Ausgleich der
in der Gastrennanlage 3%8 abgetrennten Wasserstoffmenge und
der Wirmebilanz des Brenngases im Reformer 4 werden aus der
Inftzerlegungsanlage 42 durch die Ieitung 45 4 6‘.,’105 5(N)/h 0,
der nach dem Winklerverfahren arbeitenden Kohlevergasungsan-
lage 46 zugefiihrt, 1845 » 102 3(N)/h Brenngeas hergestellt
und iber die Leitung 47 dem Reformer 4 zugeleitet und ver-
brannte :

Bei dieser erfindungsgeméBen Kombination bendtigt der Gesamb-
~ prozeB 13,85 ¢ 10° m2(N)/h ProzeBerdgas und 18,5 o 10°m>(N)/h
~_ Brenngas aus Kohle, wozu ca. 15 t/h Braunkohlenschwelkoks be=
notlvt werden.

Beispiel 3

GemaRl Fig; 4 werden die im Beispiel 1 beschriebenen Anlagen
zur gleichzeitigen Gewinnung von Methanol und NH5 erfindungs=
gemdB durch eine nach dem Tieftemperaturverfahren arbeiten=-
den Gastrennanlage 48 miteinander kombiniert, Analog Beispiel 2
werden diegleichen Erdgasmengen, wie im Beispiel 1 als Prozefl-
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erdgas eingesetzt, de h, 1046 o 103,m3(N)/h ProzefRerdgas der
Methanolsynthese und 3,25 » 10? mB(N)/h ProzeBerdgas der Am-
monisksynthese, insgesamt also 13,85 . 10° mB(N)/ho Der Erd-
gaseinsatz fir Brenngase, de he 155 ’lO5 mB(N)/h der Metha=-
nolsynthese und 2,35 107 m5(N)/h der Ammonisksynthese, inse
gesamt also 3,85 ?'403 mE(N)/h gsowie die dem Heizwert der zur
. gtoffwirtschaftlichen Nutzung abgezogene Entspannungsgaskompo-
nente entsprechende Gasmenge werden durch ein aus Kohle her-

gestelltes Brenngas ersetzts.

Durch die Leitung 1 werden 13,85 107 m5(N)/h ProzeBerdgas
und Ieitung 3 33 t/h Wasserdampf dem bei etwa 2,5 MPa arbei-
tenden Reformer 4 zugefiihrts es entstehen etwa 55,5.105m3(N)/h
 Methanolsynthesegas, bestehend aus etwa P4 % Hyy 17 % COq

6 % COny 242 % CH, vnd 043 % Noy die nach ihrer Kompression
durch die Leitung 5 der Methanolsynthese 6 zugefiihrt werden.
Aus der Methanolsynthese 6 werden durch die Leitung 7

15 & 403 mB(N)/h Kreislaufentspannungsgas, bestehend aus etwa
82 % Hoy 4 % COy 3 % COsy 9 % CH, und 2 % N, sowie im wesente
1ichen Spuren von Wasser, Methanol, hoheren Alkoholen und Die -
nethylather abgezogen. Das bei der Synthese 6 entstandene Mew
thanol wird durch die Leitung 8 liber die Entspannung 9 und

die Leitung 10 in den Abscheider 41 auf einen Druck von etwa
0,3 MPa entspannt, wobel die Abbtrennung der im Methanol noch
geldsten Gase erfolgle Diese werden als Produktentspannungs-—
gas durch die Leituné,12 abgeleite$; dem Kreislaufentspan-
nungsgas der Leitung 7 und gemeinsam mit diesem durch die Lei=-
tung 13 der nach dem TieftemperaturVerfahren arbeitenden Gas=—
trennanlage 48 zugefihrts

Das im Abscheider 11 anfallende Methanol wird als Roh-Methanol
durch die Leitung 14 der Destillationsanlage 15 zugefihrt und
von dort als Rein=Methanol durch die Ieitung 16 abgezogene

Die durch die Leitung 16 abgezogene Methanolmenge betrigh cae

1748 t/he
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- Die der Gastrennanlage 48 zugefiihrten Entspannungsgése werden
zunéchst einer unter Druck und bei etwa 213 K arbeitenden Mee
thanolwasche unterzogen und dadurch vorzugsweise das im Ent-
spannungsgas enthaltene Cog'zusammen nit anderen Spurepver-
unreinigungen ausgewaschens Die Zuflihrung des benStigten Me
thanols erfolgt aus der Leitung 14 iiber die Leitung 39 ,
Durch die Leitung 40 werden 0,54 o 10° m(N)/h CO,, die bei

.der Regenerierung des Methanols anfallen, der Methanolsyn-
these 6 zugefihrt, Die von CO2 befreiten Entspannungsgase
werden dann innerhalb der Gastrennanlage 48 weiter abgekiihlt
und durch Partialkondensation und ggfe Rektifikation in mine
destvens je eine Gas=- und eine Fliissigphase getrennt, Eine
der Gasphasen besteht aus 11,5 103 ma(N)/h hochkonzentrier=
ten H2. Sie wird nach ihrer Kompression durch die Leitung 41
dexr NHB-Synthese 24 zugefilhrte, Gleichzeitig werden aus der
Luftzerlegungsanlage 42 etwa 4 o 10% mB(N)/h hochreiner N,
durch die Leitung 43 der NH5~Synthese 24 zugefiihrt, dort zu-
sammen mit dem H2 aus der Leitung 41 zu NH5 synthetisierte.
Dabei entstehen cae 5485 t/h NH3q Das Ammoniak wird durch
die Leitungen 25 iiber die Entspannung 26, die Leitung 27,
den Abscheider 28 und die Leitung 30 zur weiteren Verwendung
abgezogens

Die sehr geringen Mengen Kreislaufentspannungsgas und Pro-
duktentspannungsgas aus den Leitungen 29 und 31 werden iiber
die Leitung 32 dem Reformer 4 zugefilhrt und dort verbrannte.

In der Gastrennanlage 48 werden bei der Tieftemperaturzerle=
gung ca. 0,54 , 10° mB(N)/h‘einer,CO-Fraktion gewonnen und
durch die Leitungen 49 und 50 der Methanolsynthese 6 zuge-
fihrte Prinzipiell ist es auch mdglich, die CO-Fraktion aus

~ der Leitung 49 iber die Ieitung 51 anderen Verbrauchern, bei=
spielsweise einer Oxosynthese, zuzufilhren. Die in der Gas-
trennanlage 48 bei der Tieftemperaturzerlegung anfallende
Réstfraktion, die vorzugsweise aus CO und CH,, im Gemisch mit
N, und Ar besteht, wird durch die Leitung 44 dem Reformer 4

'zugefﬁhrt und dort verbrannte
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gum Ausgleich der in der Gastrennanlage 48 abgetrennten Ha-
und CO-Mengen sowie der Wérmebilanz des Brenngases im Ree
former 4 werden aus der Iuftzerlegungsanlage 42 durch die
Leitung 45 cas 457 o 100 m>(N)/h O, der nach dem Winkler=
verfshren arbeitenden Kohlevergasungsanlage 46 zugefiihrt,
dort ca. 23,5 » ’IO5 mB(N)/h Brenngas hergestellt und Uber
die Leitung 47 dem Reformer & zugeleitet und verbrannt.
Bei dieser erfindungsgemiBen Kombination bendtigt der Ge~
semtprozef 13,85 » ’lO5 ma(N)/h ProzeBerdgas und

2345 o 105'm5(N)/h Brenngas aus Kohle, wozu ca, 15,3 t/h
Eraunkohlenschwelkoks bendtigt werden. Die Methanolproduk=
tion betrigt 17,8 t/h und die Ammoniakproduktion 5485 t/he

- Beispiel 4

GemdB Figé 5 werden in einer selbsténdig betriebenen inte-
grierten Methanolsyntheseanlage mit der gleichen Leistung,
wie im Beispiel 1 engefiihrt (ca. 100 kt/a Methanol), durch
das Forderorgan 52 30,4 t/h Braunkohlenschwelkoks, Leitung 53
9,35 ' 107 nO(W)/b 0, und Teitung 54 29 t/h Wasserdempf dem
nach dem Winklerverfahren arbeitenden Generator 55 zugeflhrt,
Dabei enbstehen etwa 42,42 é 105 m3(N)/h_rohes Synthesegas,
bestehend aus etwa 43,5 % Hoy 3044 % COy 23,8 % €O, und

23 % NQ; Ar und CHye Ein Teilstrom von 20 . 107 mB(N)/h
dieses Synthesegases wird durch die Leitung 56 der Konvere
tierung 57 zugefiihrt und dort das €O konvertiert. Durch die
Leitung 58 verlassen 25'; 403 ma(N)/h konvertiertes Gas mit
einem Gehalt von 5449 % Hyy 4 % G0y 3993 % CO, und 1,8 % Npy
Ar und CH, die Konvertierung 57e

Fin weiterer Teilstrom von 2242 e 403 mB(N)/h des rohen Synw
thesegases werden durch die Leitung 59 dem konvertierten Syn=-
thesegas der Leitung 58 zugemischt und die Mischung iiber die
Leitung 60 der Methanolwdsche 67 zugefiihrt, In dieser Wasche
werden das CO, bis auf den fiir die Synthese erforderlichen
Gehalt von 743 % gowie die noch in Spuren enthaltenen Schwee
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felverbindungen entfernt. Dadurch entstehen 34 , 10° mB(N)/h
Methanolsynthesegas mit einer Zusammensetzung von 67,5 % Hyy
2247 % C0y 743 % CO, und 245 % Ny, Ar und CH,, das nach seiner
. Kompression durch die Leitung 62 der Methanolsynthese 6 zuge~
fihrt W1rd.

Die im Methanolsynthesegas enthaltenen Inertgase NE’ Ar und
‘GH4 sowie die nicht an der Reaktion teilgenommenen Komponen-
ten Hyy CO und CO, werden durch die Leitung 7 als Kreislauf-
entspannungsgas aus der Methanolsynthese 6 abgezogen, Die ab-
gezogene Menge betrdgt etwa 5,5 o 10° mE(N)/h und besteht aus
etwa 59,1 % Hpy 15,4 % COy 1842 % CO, und 7,3 % N,y Ar und
CH, sowie im wesentlichen Spuren von Wasser, Methanol, hihe-
ren Alkoholen und Dimethyl&ther. Das bei der Synthese 6 ent-
standene Methanol wird durch die Leitung 8 iiber die Entspan-
nung 9 und die Leitung 10 in den Abscheider 11 auf einen
Druck von etwa 043 MPza entspannt. Dabei erfolgt eine Abtren-
nung der im Methanol noch geldsten Gase, die als Produktent-
spannungsgas im wesentlichen mit den Komponenten H2, Né, Ar,
CO, CH,y COp und CH5OH durch die Leitung 12 abgeleitet und
dem Kreislaufentspannungsgas der Leitung 7 zugefithrt werden.
Durch die Leitung 13 werden beide Gase als Entspannungsgase
der Methanolsynthese abgefackelt, Bei Bedarf von. Heizgas kon-
nen diese Entspannungsgase auch einem Heizgaénetz zugefihrt
werden. Die durch die Leitung 16 abgezogene Methanolmenge be-
trégt etwa 12,5 t/h. Der Verbrauch an Braunkohlenschwelkoks

N betrégt etwa 30,4 t/h,
Beispiel 5

Gem&B Fig., © werden bei der erfindungsgemiB ausgeriisteten Me-
thanolsyntheseanlage die gleichen Mengen Braunkohlenschwelkoks,
02 und Wasserdampf wie im Beispiel 4 verwendet, d. h. dem nach
dem Winklerverfahren arbeitenden Generator 55 werden durch das
Férderorgan 52 30,4 t/h Braunkohlenschwelkoks, Leitung 52

9,35 & 105 m (N)/h O2 und dle Leitung 53 29 +t/h Wasserdampf
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zugefiihrt. Dabei entstehen etwa 42,2 . 103 mB(N)/h rohes Syn-—
thesegas, bestehend aus etwa 43,5 % Hog 2044 % CO, 2358 % COo
und 2,3 % Ny, Ar und CH,. Fin Teilstrom von 17,9107 () /h
dieses rohen Synthesegases wird durch die Leitung 56 der
Konvertierung 57 zugefihrt und dort das CO konvertiert. Durch
die Ieitung 58 verlassen 22,4 + 10° m?(N)/h konvertiertes Gas
mit einem Gehalt von 54,9 % Hoy & % COy 3943 % CO, und 1,8% Npy
Ar und CH4 die Konvertierung 57a

Ein weiterer Teilstrom von 24,3 403 m3(N)/h des rohen Syn=
thesegases werden durch die Leitung 59 dem konvertierten Syn-
thesegas in Leitung 58 zugemischt und {iber die Leitung €0 der -
Methanolwische 61 zugefiihrt. In dieser Wdsche werden das COg

" bis auf den fiir die Synthese erforderlichen Gehalt von 7,9 %
sowie die noch in Spuren enthaltenen Schwefelverbindungen
entfernt, Dadurch entstehen etwa 3% 107 ma(N)/h Me thanol=
synthesegas mit einer Zusammensetzung von 6449 % Hpy 245 % CO,
74S % CO, und 247 % Ny Ar und CH,, das nach seiner Kompresw
sion durch die Leitung 62 der Methanolsynthese 6 zugefihrt
wirde Zusitzlich wird der Synthese 6 hochkonzentrierter Was-
serstoff zugefilhrt, der mit dem erfindungsgemédBen Verfahren
hergestellt wird. Dazu wird das durch die Leitung 7 aus der
Synthese 6 abgezogene Kreislaufentspannungsgas zusammen mit
dem Produktentspannungsgas der Leitung 12 durch die Leitung 13
als Entspannungsgas der Methanolsynthese der nach dem Drucke
wechse1—Adsorptionsvérfahren arbeitenden Gastrennanlage 38
zugefiihrt. Die Menge betrdgt etwa 5,9‘; 10? mB(N)/h und be=
steht aus etwa 59,1 % Hys 1544 % CO, 1842 % CO, und 743 % Ny
Ar und CH, sowie im wesentlichen Spuren von Wasser, Methanol,
héheren Alkoholen und Dimethyldther. In der Gastrennanlage 38
werden die Entspannungsgase. in eine hochkonzentrierte H2~
Fraktion und in eine Restgasfraktion getrennt. Etwa 2,7 ;‘105
ma(N)/h H, werden aus der Gastrennanlage 38 abgezogen und
durch die Leitung 41 der Methanolsynthese zuge fihrts

Das bei der Synthese éntstandene Methanol wird durch die ILei-
tung 8 iiber die Entspannung 9, die Ieitung 10 in den Abscheis

- ma it mma At A Taddmene AL 4w Ade Daahkillation 15
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eingeleitet und von dort als Rein-Methanol durch die Leie
tung 16 abgezogen. Die durch die Leitung 16 abgezogene Mew
thanolmenge betrigt etwa 1346 t/h. o '

Die in der Gastrennanlage 38 anfallende Restgasfraktion, die
vorzugsweise aus CO, C0s, Nyy Ar, GH4 und geringen Mengen Hy
besteht, wird iiber die Leitung 44 abgefackelt. Bei Bedarf

- von Heizgas kann diese Fraktion auch einem Heizgasnetz zuge~
filhrt werden. Bei diesem Beispiel betrigt die gewonnene Mew-
‘thanolmenge etwa 13,6 t/he Der Verbrauch an Braunkohlenschwele
koks betrdgt etwa 30,4 t/h. ‘ :

In der nachfolgenden Tabelle werden die Leistungsparameter
‘der Methanolsyntheseanlagen und der Ammoniakanlagen mit Gen
in den Beispielen 1 bis 5 ndher erliuterten Technologien mit-
einander verglichen. Im Vergleich zu bekannten Technologien,
bei denen die Envspannungsgase der Methanolsynthese verbrennt
werden (Beispiele 1 und 4) lassen sich mit den erfindungsge=~
méBen Ausfihrungsformen (Beispiele 2, 3 und 5) folgende Efw
fekte erzielen: '

Ausfihrungsformen geméB'den Beispielen 2 und 3 gegeniiber Beies
spiel 1:

=~ Bei gleichem Einsatz von ProzeBerdgas wird bei nahezu kon-
stanter Ammoniakproduktion die Methanolproduktion um mehr
als 30 bzwe mehr als 40 % gesteigert.

- Es wird kein Erdgas als Brenngas verwendet, das Erdgas wird
einer weitgehenden stoffwirtschaftlichen Nutzung zugefﬁhrtel

=~ Das erforderliche Heizgas wird aus einem festen Brennstoff
hergestellte

= Bei der Ammoniakproduktion fallen nahezu keine Purgegase an,
wodurch die Okonomie der Ammoniskproduktion wesentlich gee

steigert Wird.
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"« Die spezifische Entspannungsgasmenge pro Tonne Methanol
wird um 10 bzwe 25 % verringerte Dadurch erhoht sich die
Effektivitat der Methanolerzeugungs

- Eg entfallen die gesamten Stufen der Gaserzeugung und Gas—
relnlgung zur Herstellung von Ammoniaksynthesegas sowie
die Wasserstoffruckgew1nnungsanlage fiir die Purgegaszerle-

. gung der Entspannungsgase der Ammoniaksynthese.

Ausfﬁhrungsform gemdf dem Beispiel 5 gegeniiber Beispiel 4;
= Bei gleichen Brennstoffverbrauch sowie gleicher Kapa21tat

der Gaserzeugungs-— und ~-reinigungsanlage w1rd die Metha-
nolproduktion um ca. 9 % gesteigerte
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Tabelle: Vergleich der Kennziffern fiir die in den Beispielen 1
| bis 5 ndher erléuterten Technologien .

Beispiel
_Dim, 1 2 3 4 5
ProzeBerdgas gese I 15,85 13,85 13485 - -

- Erdgas als Brenn- “
gas gese I 5485 - - . - -
Braunkohlen- '
schwelkoks II | = 15,0V 45,0 1 30,4 2) 30,4 2)
ProzeBdampf IT |33,0 33,0 33,0 29,0 29,0
Sauerstoff I - 4y6 4y?7 9135 9,35
Stickstoff I - 249 3) 4,0 5) - -
Methanolsyn- - )
thesegas I . [43,0 5545 5545 3440 34,0
Entspannungs- '
gas der Methanol-
synthese I 1440 16,8 15,0 545 5,9
Produkte der : _

Gastrennanlage:
Hy I - 11,2 3) 14,5 3) 2,7 ¥
CO I - - 0,54 - -

' NH,-Synthesegas I 1545 - - - -
Purgegas der ' ‘

NHB-Syntheqe I |10 - - - -
Methanolpro=- ‘ L
duktion II (12,5 1646 17,8 1245 1346

- Ammoniakpro- . :
duktion 11 547 547 5485 - -
gpezifische Ente- _ : :
spannungsgasmenge IIT | 1,12 1,01 0,843 O 44 0,434

Es bedeuten: 3 3 .
Dimension I 107 m’(N)/n

Dimension II t/h
Dimension ITI 107 mo(N)/+ OH;OH

Fufinote 1) flir Brenngas
2) fir ProzeBgas
3) fir NHz~-Synthese
4) fir CH;OH-Synthese
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Erfindungsanspruch

4; Verfahren zur Behandlung und Weiterverwendung von Entspan—

nungsgasen, die bei der Durchfithrung einer Methanolsynthe-
ge zwangsweise anfallen und im wesentlichen aus Wasserstoff,
Kohlenmonoxid, Kohlendioxid, Stickstoff, Argon, Methan sowie
Spuren von Methanol, hoheren Alkoholen, DimethylZther und
Aminen bestehen, gegebenenfalls in Verbindung mit einer
gleichzeitig betriebenen Ammoniaksynthese und/oder Hydrier-
prozessen, dadurch gekennzeichnet, daB die anfallenden Ent~
spannungsgase weitgehend stoffwirtschaftlich genutzt werden,
indem die Methanmolsyntheseanlage mit einer Gastrennanlage

“und Verbrauchern'der Produkte der Gastrennanlage kombiniert

wird, dazu die Entspannungsgase der Gastrennanlage zuge-
fihrt werden, dort eine hochkonzentrierte Wasserstoff-Fral-
tion abgetrennt, abgezogen und zur Durchfiihrung von chemi-

| schén Synthesen und/oder Hydrierprozessen verwendet wird,

2e

bei der Abtrennung der hochkonzentrierten Wasserstoff-Frak=-
tion gleichzeitig Vorw—, gwischen=- und/oder Restfraktionen
gewonnen, abgezogen und bei der Herstellung des Synthese-
gases fir die Methanolsynthese und/oder bei der Verarbei-
tung des.Synﬁheségases zu Methanol und/oder bei anderen
Verbrauchern, gegebenenfalls auch als Heizgas, eingesetzt
werden und wobei die durch die stoffwirtschaftliche NMutzung
der Entspannungsgase dem Gesanmtprozel entzogene Heizgas=
menge durch direkte Verbrennung . des fiir die Methanolsyn-
these verwendeten Primirenergietrigers und/oder eines be=
liebigen Brenngases und/oder durch zufuhr von Fremdwirme

‘kompensiert wirda

Verfahren nach Punkt 1, dadurch gekennzeichne®, daB die
Gastrennanlage nach dem Adsorptionsverfahren, vorzugsweise
nach dem Druckwechsel-Adsorptionsverfahren und/oder dem
Tieftemperaturverfahren und /oder dem Permeationsverfahren,
gegebenenfalls unter gleichzeitiger,Verwendung giner chemi-
schen Wasche betrieben wirde '
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Verfahren nach Punkt 1 und 2, dadurch gekennzeichnet, da
die Entspannungsgase in der nach dem Adsorptionsverfahren,

‘vorzugsweise nach dem Druckwechsel-Adsorptionsverfahren

oder dem Permeationsverfehren arbeitenden Gastrennanlage
in eine hochkonzentrierte Wasserstoff-Fraktion und eine
Restgasfraktion, die im wesentlichen noch Wasserstoff, Koh-
lenmonoxid, Kohlendioxid, Stickstoff, Argon und Methan ent-
h&lt, zerlegt und die gewonnenen Fraktlonen zur weiteren
Verwendung abgezogen werdene

Verfahren nach Punkt 1 und 2, dadurch gekennzeichnet, daf

~ die Entspannungsgase in der nach dem Adsorptionsverfahren,

54

6o

vorzugsweise nach dem Druckwechsel=~Adsorptionsverfahren
oder dem Permeationsverfahren und dem Tieftemperaturver-
fahren arbeitenden Gastrennanlage in je eine Kohlendioxid-
Fraktion, eine hochkonzentrierte Wasserstoff-Fraktion und

eine Restgasfraktion, die im wesentlichen noch Kohlenmon=-

éxid, Stickstoff, Argon und Methan enthdlt, zerlegt und
die gewonnenen Fraktionen zur weiteren Verwendung abgezow-
gen werden, '

Verfahren nach Punkt 1 und 2, dadurch gekennzeichnet, daB
die Entspannungsgase in der nach dem Tieftemperaturver-
fehren arbeitenden Gastrennanlage in je eine Kohlendioxid-
Fraktion, eine hochkonzentrierte Wasserstoff-Fraktion und
eine Restgasfraktion, die im wesentlichen noch Wasserstoff,
Kohlenmonoxid, Stickstoff, Argon und lethan enthélt, zer-
legt und die gewonnenen Fraktionen zur weiteren VerWendung
abgezogen werden,

Verfahren nach Punkt 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, daB
der nach dem Adsorptionsverfahren, vorzugsweise dem Drucke-
wechsel-Adsorptionsverfahren oder dem Permeationsverfahren
gemaB Punkt 3 arbeitenden Gastrennanlage eine chemische
Widsche vorgeschaltet wird, in der bei der Regeneration der
Waschflissigkeit eine Kohlendioxid-Fraktion gewonnen und
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zur weiteren Verwendung abgezbgen wird und die wvon Kohlenw-
dioxid befreiten Entspannungsgase der weiteren Zerlegung
nach dem Adsorptionsverfahren oder dem Permeationsverfahe
ren gemdB Punkt 3 zugefiihrt werden.

Verfahren nach Punkt 2 und 6, dadurch gekennzeichnet, daB
als Waschflissigkeit fiir die chemische Wésche gemdf Punkt 6
Monoathanolamin oder eine heiBe Pottascheldsung verwendet’

. wirdo

Verfahren nach Punkt 1, 2, 4 und 5; dadurch gekennzeichnet,

daB die Gewinnung der Kohlendioxid-Fraktion in der nach den
Adsorptions= oder Permeations— und Tieftemperaturverfahren
gemiB Punkt 4 bzw, nach dem Tieftemperaturverfahren gemiB
Punkt 5 arbeltenden Gastrennanlage durch eine physikalische
Wieche der Entepannungsgase vorzugsweise nit Methanol unter
Druck bei abgesenkten Temperaturen und anschlieBender Er-
wirmmng und Entspannung des Methenols erfolgts

Verfahren nach Punkt 1, 24 4 und 8, dadurch gekennzeichnet,
daB zur Gewinnung der hochkonzentrierten Wasserstoff=~Frak=

. tion gem#iB Punkt 3 bzw. Punkt 4 die ggfe gem8B Punkt 6 bzw,

'8 vom Kohlendioxid befreiten Entspannungsgase unter Druck

einer Druckwechsel=Adsorptionsanlage zugefiihrt, dort der
Wasserstoff unter Druck ohne Teilnahme em Adsorptionsprozel
von den Restkomponenten getrennt, dazu die Restkomponenten
adsorbiert und durch Druckabsenkung wieder desorbiert und
beide Fraktionen als gewonnene hochkonzentrierte und hoch=
reine Wasserstoff-Fraktion und Restgasfraktion, die im we=
sentlichen noch Wasserstoff, Kohlenmonoxid, Stickstoff, Ar-

. gon, Methan und gegebenenfalls Kohlendioxid enthélt, zur

weiteren Verwendung abgezogen werden.

Verfehren nach Punkt 1, 2, 5 und 8, dadurch gekennzeichnet,
daB zur Gewinnung der hochkonzentrierten Wasserstoff-Frak-
tion gemdB Punkt 5 die gemdB Punkt © bzw, 8 vom Kohlendioxid

_befrelten Entspannungsgase ‘unter Druck abgekihlt, teilweise
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verflissigt, in einen Abscheider eingeleitet,bdabei in
eine hochkonzentrierte technische Wasserstoff-Fraktion
und eine Restgasfraktion getrennt, als gewonnene hoch-
konzentrierte technische Wasserstoff-Fraktion unter Druck
aus dem Abscheider abgezogen, die Restgasfraktion, die im
wesentlichen noch Wasserstoff, Kohlenmonoxid, Stickstoff,
Argon und Methan enth#lt, aus dem Abscheider entspannt,
beide Fraktionen erwdrmt und zur weiteren Verwendung ab

gezogen werden,

Verfahren nach Punkt 1, 2, 5 und 8 bis 10, dadurch gekenn-
zeichnet, daB die bei der Tieftemperaturzerlegung gemif
Punkt 10 aus dem Abscheider entspannte Restgasfraktion
durch weitere teilweise Verfliissigung, Entspannung und Ab-
scheidung bzw, durch Rektifikation in eine mit Kohlenmon-
oxid angereicherte und von den Inerten Stickstoff, Argon
und Methan weitgehend abgereicherte Fraktion und eine Ab-
fallfraktion zerlegt, alle Fraktionen erwirmt und zur wei-
teren Verwendung abgezogen werden. '

Verfahren nach Punkt 1 bis 11, dadurch gekennzeichnet, daB
die in der Gastrennanlage nach einem der Punkte 1 bis 11
gewonnene Kohlendioxidfraktion dem Synthesegas fiir die Me~
thanolsynthese wieder zugemischt wird. ‘

Verfahren nach Punkt 4 bis 12, dadurch gekennzeichnet, daB
die in der Gastrennanlage nach einem der Punkte 1 bis 11
gewonnene hochkonzentrierte Wasserstoff=-Fraktion einer
Ammoniaksynthese und/oder Methanolsynthese und/oder Hy=
drierprozessén zugefihrt wird, wobei die zur Durchfiihrung
der Ammoniaksynthese erforderliche Stickstoffmenge gege-
benenfalls in einer Imftzerlegungsanlage und/oder durch
Mehrzufuhr von Iuft in einen vorhandenen Reformer und die
zur Durchfihrung der Methanolsynthese erforderliche Kche
lenmonoxid- und/oder Kohlendioxidmenge durch Festlegung
eines geeigneten Betriebssystems fiir die Synthesegaser-
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zeugung und/oder in der Gastrennanlage und/oder in exter=
nen Anlagen gewonnen werdel.

14, Verfahren nach Punkt 4 bis 13, dadurch gekennzeichnet,
daB die in der Gastrennanlage nach einem der Punkte 1 bis
11 gewonnenen Restgasfraktion und/oder Abfallfraktion als
Brenngas vorzugsweise der Synthesegasherstellung fir die
Methanolsynthese und/oder entsprechend ihrem Gebrauchs=-
wert anderen Verbrauchern zugefithrt werden.

15y Verfahren nach Punkt 1 bis 13, dadurch gekennzeichnet,

- daB die in der Gastrennaﬁlage gemaB Punkt 11 gewonnene
nit Kohlenmonoxid angereicherte Fraktion dem Synthesegas
fiir die Methanolsynthese und/oder entsprechend ihrem Ge-
brauchswert anderen Verbrauchern zugefihrt wird.

16, Verfehren nach Punkt 1 bis 15, dadurch gekennzeichnet,

. daB die durch die stoffwirtschaftliche Nutzung der Ent-
spahnungsgase dem GesambprozeB entzogene Heizgasmenge
durch ein Brenngas kompensiert wird, das aus Kohle her-
gestellt wirdo .

49, Verfahren nach Punkt 1 bis 15, dadurch gekennzeichned,
daB die &urch_stoffwirtschaftliche Nutzung der Entspan=
nungsgase dem Gesamtprozel entzogene Heizgasmenge durch

. Nuklearwirme kompensiert wirde

Hierzu gehdren 4 Blatt Zeichnungen.
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