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@ Verfahren zur kontinuierlichen Herstellung von Kohlenwasserstofslen aus Kohle durch Druckhydrierung in zwei Stufen.

@ Die Anmeldung betrifft ein Verfahren zur kontinuierli-
chen Herstellung von Kohlenwasserstoffélen aus Kohle
durch spaltende Druckhydrierung in zwei Stufen. In der
ersten Stufe (Sumpfphase) wird gemahlene Kohle zusam-
men mit fein verteilten Katalysatoren mit einem Olgemisch
angerieben, der Brei und der Wasserstoff unter Druck von
200 bis 700 bar auf 380 bis 440°C aufgeheizt und hydriert. Die
gasférmigen und fliissigen Reaktionsprodukte werden von
den festen getrennt und Uber fest angeordnete Hydrierkata-

“lysatoren abermals hydriert (Gasphase). Die Wirme des

Hydrierproduktes wird auf das Kohledlgemisch und den
Wasserstoff indirekt, getrennt, und in mindestens drei Stufen
durch Wérmeaustausch tbertragen.
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Werfahren zur kontinuierlichen Herstellung von Kohlenwasser-
stoffélen aus Kohle durch Druckhydrierung inAzwei Stufen

Es ist bekannt, Kohle durch Drdckhydrierung in der Sumpf-
' § phase, in Gegenwart feinverteilter Katalysatoren, in fliis-
sige und gasférmige Produkte liberzufiihren und diese in der
Gasphase oder Gemischtphase lber fest angeordneten Kataly-
satoren weiter zu hydrieren. Bei diesem Verfahren wird das
Hydriergemisch der ersten Stufe (Sumpfphase) in einem, denm
0 - Reaktionsraum nachgeschalteten Heilabscheider in gas- bzw.
dampfférmige Produkte, die weiter hydriert werden, und ein
fllissiges Schwerdl, das Asphalte, Feststoffe, nicht umge-
wandelte Kohle, die Kohlenasche und den zugegebenen XKata-
lysator enthdlt, getrennt. Das Schwerdl kehrt als Anreibe--
B 61 fir die Kohle in den HydrierprozeR zuriick.

Die gasfbrmigen und ein Teil der fliissigen Produkte werden
in einem oder mehreren Reaktoren iiber fést angeordnete
Hydrierkatalysatoren weiterhydriert, um den Anteill der

20 leichtfliichtigen Produkte zu erh&hen.

Es ist békannt, das Gemisch aus gemahlener Kohle, Kataly-
sator, AnmaischS6l und Wasserstoff gemeinsam in WZrmetau-
schern unter Ausnutzung der aus dem Rezktor ausstrSmenden
25 heiRden Ddmpfe (und Produkte) aufzuwirmen. Diese bekannten
Verfahren ermbglichen es nicht, die zu hydrierenden Aus-
gangsstorffe ohne Zufuhr von Fremdw&rme auf eine Temperatur
von 380 bis 440°C zu erwirmen. Auf diese Weise gelingt es
auch nicht, die den Reaktor verlassenden Oldidmpfe soweilt
30 abgzukiihlen, wie dies fiir die Weiterbehandlung in der 0l-
wésche erforderlich ist. In der Olwidsche werden bei Tempe-
raturen zwischen 30 bis 50°C die bei der Hydrierung in der
Sumpfphase gebildeten Gase ausgeschleust. Vielmehr mud die
Warme, die ‘unterhalbd 300°C in den Gasen und Dimpfen enthal-

35  ten ist, Uber Kihlwasser an die Umgebung abgefitlhrt werden. .
w o
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'bei der Aufheizung der Ausgangsstoffe nach den pekannten
- Verfahren ergeben sich auch Schwierigkeiten, da der hohe
Gasanteil kein homogenes,Strﬁmungsmuster'zulaﬁt. Das Gas
ist nicht im Kohlebrei kleinblasig dispergiert, sondern

5 sammelt sich zu grofen Blasen, die zu stoBweiser Férderung
des Breies und einem hohen Druckverlust in der Anlage fih-
ren. Unter diesen Bedingungen ergeben sich schlechte Wiarme-
ibertragungsleistungen. An den Fldchen, die nicht mit Flis-
sigkeit besplilt werden, bilden sich Ans&tze, wodurch die

0 Wirmellbertragung mit der Zeit zusitzlich verschlechtert

wird.

Aufgabe der vorliegenden Erfindung war es, ein Verfahren
zu entwickeln, bei dem Fremdwidrme im laufenden Betrieb

8 nicht erforderlich ist und die W&rmeabgabe an die Unmgebung
mdglichst gering ist und einen hohen Druckverlust und An-
sdtze in den Wirmeaustauschern zu vermeiden.

Die Erfindung geht aus von einem Verfahren zur kontinuier-

20 - lichen Herstellung von Kohlenwasserstoffdlen aus Kohle _
durch spaltende Druckhydrierung in zwel Stufen, wobel man
in der efsten Stufe gemahlene Kohle zusammen mit fein ver-
teilten Katalysatoren mit Ol-Gemisch anreibt, den Brei und
den Wasserstoff unter Druck von 200 bis 700 var auf 380

25 bis 440°C aufheizt und durch einen oder mehrere Reaktions-
riume leitet und hydriert und die gasfOrmigen und flissigen
Reaktionsprodukte in HeiRabscheidern von den festean trennt
und durch einen oder mehrere, mit fest angeordneten
Hydrier-Xatalysatoren versehene Reaktionsréume.léitet'und

30 abermals hydriert (Gasphase) -  wobei die Wirme der End-
produkte durch Warmeaustausch auf die Ausgangsstoffe liber-
tragen wird.

Die Erfindung betrifft ein Verfahren dieser Art, bei dem

35

man die Wédrme auf das Kohle-0l-Gemisch und den Wasserstoff
o
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getrennt, indirekt und in drei Stufen durch Wiarmeaustauscher

ﬁﬁértrégt, wobei die Aufheizung des Kohle~Olgemisches im
Témperaturteilbereich von 290 bis BMOOC durch Zugabe eines
Teiles des heiRen flilssig-festen Hydrierrilckstandes und des
geéamten bei 390 bis 410°C erhaltenen Kondensates der gas-
-dampfférmigen Hydrierprodukte vornimmt.

Eine bevorzugte Ausfihrungsform des erfindungsgemidfen Ver-
fahrens besteht darin, die Ausgangsstoffe Kohlebrei durch
Leiéung (1) mit einem Kreisgasanteil von O bis 25 Vol.%
und Kreisgas in Leitung (2), getrennt in 3 Stufen in Rohr-
blindelwirmeaustauschern (10, 11, 12) aufzuheizen und weite
re Teilstrdme aus (2, U4) zu entnehmen.

Im Quellbereich des Ausgangsgemisches in Leitung (1) zwi-
schen 290 und 340°C'wird deshalb kein indirekter Wirmeaus-
tausch mit Rohrbilindelw&rmeaustauschern vorgenommen, da die
engen Rohfe eihes solchen Apparates leicht verstopfen. Der
Quellbereich wird vielmehr durch Zumischen von Zwischenab-
scheiderkondensat aus dem Abscheider (20) mit 405°C uber
Leitung.(8) und einem Teil des Rilckstandes aus dem HeiBab-
scheider (19) mit 470°C liber Leitﬁng (9) im direkten Wir-
meaustausch umgangen.

Die Aufheizung des Kreisgases in Leitung (2) erfolgt eben-
falls in mindestens 5 Stufen in indirekten Wirmeaus-
‘tauschern (13, 14, 15, 16, 17). Dem Kohlebrei, der nach dem
Austauscher (12) eine Temperatur von 390°C hat, wird nach
dem Austauscher (24) Kreisgas mit einer Temperatur von

460°C zugemischt. Hierbel entsteht eine Mischtemperatur

von 4100C, die als Eintrittstemperatur fir den Hydrierreak-
tor der Sumpfphase ausreicht. Eine weitere MOglichkeit be-

stent darin, andere Teilstrdme des Kreisgases aus den Lei-

tungen (2) und (4) zu entnehmen und dem Kohlebrei zuzumi-

schen. Die gesamte Aufheizwidrme wird dem Strom der Hydr
-

'{eY‘-
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'brodukte (7) entnommen. Der befeuerte Erhitzer (23), der mi‘c1
Frischwasserstoff aus Leitung (3) als Wirmetriger arbeitet.
und der Rohrbundelwdrmeaustauscher (24) dienen lediglich

zum Anfahren der Anlage. Zum FSrdern von Zwischenabschei-
derkondensat wird die Kreiselpumpe (22), fir das Férdern
eines Teilstromes des Rlickstandes durch Leitung (9) die
Kolbenpumpe (21) verwendet.

Dem Kohlebrei wird erfindungsgemi&® nur ein Anteil von bis
zu 25 Vol.% des Kreisgases zugemischt, ein anderer Teil aus
Leitung (3) wird zur Kihlung des Reaktors (18) beniitzt. Der
Rest des Kreisgases aus Leitung (4) wird getrennt in 5 Stu-
fen aufgeheizt. Probleme, wie sie sich durch zu hohe Wand-
temperaturen beim Einsatz von rauchgasbeheizten Vorw&rmern
ergeben, werden durch die hier beschriebene Schaltung ver-
mieden, da rauchgasbeheizte Vorw&rmer nicht erforderlich
sind. Man kann bei Kohlebrei und Gasen durch Aufteilung

auf eine genligend grofe Anzahl von Regeneratoren, einen
Wirmeaustausch im Gegenstrom erreichen. Der kleine Gasvo-
lumenanteil bewirkt, eine stabile kleinblasige Dispersion,
die einen glnstigen Einfluf auf die Zdhigkeit und auf den
Druckverlust des Kohlebreis hat. Die Schwierigkeiten, die
bei der Verteilung von stark entmischten Mehrphasensystemen
auf parallele Strénge (Ronhrbilindel) auftreten, werden beinm
kleinblasigen Mehrphasensystem vermieden. Das Quellgebiet
zwischen 290 und 340°C kann auch durch Zumischen von Heip-
umlauf und Zwischenabscheidekondensat beherrscht werden.
Dabei ist es zweckmidfisz, den Kohlebrei bis zum Quellanfang
bei 29000 regenerativ aufzuheizen und das Quellgebiet

durch direkten Wirmeaustausch mit hei%en Umlaufprodukt zu
ungshen, da das Quellen der Kohle bei direktem Wirmeaus-
“ausch geringere apparative Scnwierigkeiten bereicest.

Schwierigkeiten, die auf Entmischung der gasfdrmigen und

der Fliussig-PFest-Phase zurlckzufihren sind, werden vermin-
. 4
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dert. Vorteilhaft wird die Suspension mit einer Xonzen-
tration von 40 # Feststoffen angerihrt. Im allgemeinen sind
Konzentrationen von 0,38 bis 0,58 Feststoff/0l nach dem er-
findungsgemélen Verfahren fdrderbar..

Ein besonderer technischer Effekt des erfindungsgemifen
Verfahrens ist in der Beherrschung der Schwierigkeit zu
sehen, die sich aus der Eigenschaft der Kohleparﬁikel im
Temperaturbereich zwischen 2390 und 34000 zu quelien, ergibt.
0 Das Quellen bewirkt in diesem Temperaturbereich im Xohle-
~-0lgemisch einen Anstieg der Zé@igkeit um anndhernd ngtor
Hundert. Das Quellgebiet kann erfindungsgemiR gemieden wer-
den, wenn eine Konzentration von < 40 % Feststoff im
- Anmaischdl eingestellt wird und die obengenannte stufen—
B weise Aufheizung eingehalten wird. .

Zeichn.
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Pat entanspruch

Verfahren zur kontinuierlichen Herstellung von Kohlenwasser-
stoffélen aus Kohle durch spaléende Druckhydrierung in -
zwei Stufen, wobei man in der ersten Stufe gemahlene Xohle
zusammen mit fein verteilten Katalysatoren mit Ol-Gemisch
anreibt, den Brei und den Wasserstoff unter Druck von 200
bis 700 bar auf 380 bis 440°C aurheizt und durch einen

oder mehrere Reaktionsrdume leitet und hydriert (Sumpfphase)
und die gasfSrmigen und fllissigen Reaktionsprodukte in Heif-
abscheidern von den festen trennt und durch einen oder meh-
rere, mit fest angeordneten Hydrier-Katalysatoren versehene
Reaktionsrdume leitet und abermals hydriert (Gasphase),

und wobei die Wdrme der Endprodukte durch Wirmeaustausch
auf die Ausgangsstoffe lbertragen wird, dadurch gekenn-

zeichnet, dal man die Wé&rme des Hydrierproduktes auf das
Kohie-Ulgemisch und den Wasserstoff indirekt, getrennt in
mindestens drei Stufen durch W&rmeaustausch iUbertridgt, wo-
bei die Aufneizung des Kohlen-Olgemisches im Temperaturbe-
reich von 290 bis BQOOC durch Zugabe eines Teiles des
heillen fllissig-festen Hydrierrickstandes und des genanaten,
bei 390 bis 810°C erhaltenen Kondensates der gas—-dampf-

//?/

férmigen Hydrierprodukte vorgenommen wird.

456/80 Gr/DK 11.02.1981
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