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69 Verfahren zum Herstellen braunkohiehaltiger Pellets fiir die Vergasung.

6D pie Vergasung erfolgt im Druckbereich von 5 bis 150
bar mit Sauerstoff, Wasserdampf und/oder Kohlendioxid als
Vergasungsmittel, wobei die Pellets im Reaktor auf ein
Festbett gegeben werden, das sich langsam nach unten be-
wegt, in das man die Vergasungsmittel von unten einleitet
und unter dem die mineralischen Bestandteile als feste
Asche oder fliissige Schiacke abgezogen werden. Zum Her-
stellen der Pellets erzeugt man zunéchst eine Mischung,
deren Anteil an feinkorniger Hartbraunkohle mindestens
N 80 Gew.-% betragt, wobei die Hartbraunkohle eine Kor-
nung von hochstens 1 mm aufweist. Die zu pelletierende
Mischung besitzt einen Wasser- und Feuchtegehalt von 10
() bis 25 Gew.-% und einen Gehalt an Betonit von 4 bis
10 Gew.-%. Aus der Mischung formt man unter Zugabe von
° Wasser als Pelletierflissigkeit feuchte Pellets, die einen
Wasser- und Feuchtegehalt von 25 bis 35 Gew.-% aufwei-
sen. Die feuchten Pellets werden in einer wasserdampfrei-
N chen Atmosphére getrocknet, dabei wird der Kern der Pel-
lets auf mindestens 90 °C aufgeheizt, bevor die Peliets ein
= Zehntel oder mehr ihres Wassergehaltes verlieren. Die ge-
trockneten Pellets weisen einen Wasser- und Feuchtegehalt
o von hcdhstens 4 Gew.-% auf. Die feuchten Pellets kénnen
z.B. in einem Sandbett getrocknet werden.
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Verfahren zum Herstellen braunkohlehaltiger Pellets
fiir die Vergasung

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zum Herstellen fe-
ster, feink6rnigen Brennstoff enthaltender Pellets fiir die
Vergasundg in einem Reaktor im Druckbereich von 5 bis-

150 bar mit Sauerstoff, Wasserdampf und/oder Kohlendioxid
als Vergasungsmittel, wobei die Pellets im Reaktor auf ein
Festbett gegeben werden, das sich langsam nach unten be-
wegt, in das man die Vergasungsmittel von unten einleitet
und unter dem die mineralischen Bestandteile als feste
Asche oder fliissige Schlacke abgezogen werden.

Kohlehaltige Pellets zum Vergasen im Festbett sind aus
deutschen Offenlegungsschriften 28 51 370 und 28 53 389
sowie dem Europa-Patent 10 792 bekannt. Die Vergasung kor-
niger Kohle im Festbett ist z.B. in Ullmanns Enzyklopddie
der technischen Chemie, 4. Auflage (1977) Band 14, Seiten
383 bis 386 dargestellt. Einzelheiten des Vergasungsver-
fahrens mit festbleibender Asche sind den US~Patentschrif-
ten 3 540 867 unf 3 854 895 sowie der deutschen Offenle-
gungsschrift 2 201 278 zu entnehmen. Die Vergasungsvarian-
te mit Abzug fllissiger Schlacke ist in den britischen
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Patentschriften 1 507 905, 1 508 671 und 1 512 677 erldu-
tert. Bei diesen bekannten Verfahren wird bevorzugt k&rni-
ger Brennstoff mit einer KorngrGB8e etwa im Bereich von 3
bis 60 mm in den Vergasungsreaktor gegeben.

Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, auf einfache und
wirtschaftliche Weise Formkorper flir die Vergasung
herzustellen. Diese Formkdrper sollen eine ausreichende
Form- und Gefligestabilitit besitzen, um den Anforderungen
der mechanischen Handhabung, wie Umschlagen, Transportie-
ren und Stilirzen, sowie den in der Vergasung ablaufenden
thermischen Prozessen standzuhalten. ErfindungsgemdB wird
dies dadurch erreicht, daB man eine zu pelletierende Mi-
schung erzeugt, deren Anteil an feinkdrnigem Brennstoff zu
mindestens 80 Gew.% aus Hartbraunkohle besteht, wobei die
Hartbraunkohle eine KOrnung von hb6chstens 1 mm aufweist,
daB die zu pelletierende Mischung einen Wasser- und Feuch-
tegehalt von 10 bis 25 Gew.% und einen Gehalt an Bentonit
von 4 bis 10 Gew.% besitzt, daB man aus der Mischung unter
Zugabe von Wasser als Pelletierflilissigkeit feuchte Pellets
formt, die einen Wasser- und Feuchtegehalt von 25 bis

35 Gew.% aufweisen, und daB man die feuchten Pellets in
einer wasserdampfreichen Atmosphdre trocknet, wobei der
Kern der Pellets auf mindestens 90 °C aufgeheizt wird, be-
vor die Pellets ein Zehntel oder mehr ihres Wassergehalts
verlieren, und die getrockneten Pellets einen Wasser~ und
Feuchtegehalt von 1 bis 4 Gew.% aufweisen.

Die nach der Formung zundchst erhaltenen feuchten Pellets
mit ihrem Wasser- und Feuchtegehalt von 25 bis 35 Gew.%
zeigen ein plastisches Verhalten und beim Umschlagen und
Transportieren keine Zerfallsneigung. Beim Aufheizen ver-
fligen sie aber nicht iiber eine ausreichende Pyrolysebe-
standigkeit, das bedeutet, daB sie im oberen Bereich des
Vergasungs-Festbettes im Reaktor zerfallen wilirden. Unter
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den Bedingungen, die bei Gastemperaturen von etwa 350 bis
600 °C dort herrschen, erleiden die Pellets namlich eine
so weitgehende Gefligelockerung, daB sie groBtenteils zu
Feinkorn und Staub zerfallen. Unterwirft man die von der
Pelletierung kommenden feuchten Pellets einer Trocknung
mit Splilgas auBerhalb des Reaktors, z.B. auf einem Trock-
nungsband, so verlieren die vor allem aus Braunkohle be-
stehenden Pellets so stark an Festigkeit, daB sie dann be-
reits beim Transport zerfallen.,

Uberraschenderweise wurde bei vielfdltigen Versuchen ge-
funden, daB bentonitgebundene Braunkohlepellets zu geflige-
festen Trockenpellets umgewandelt werden kdénnen, wenn man
die Pellets beim Trocknen in einer wasserdampfreichen At-
mosphdre hdlt und dafiir sorgt, daB auch der Kern der Pel-
lets auf mindestens 90 °C aufgeheizt wird, bevor der
eigentliche TrocknungsprozeB8 beginnt. Man erreicht somit
auch im Innern der Pellets Temperaturen bis mdglichst nahe
an die Siedetemperatur des Wassers, bevor eine erhebliche
Verdunstung oder Verdampfung von Wasser eintritt. Dadurch
vermeidet man ein starkes Feuchtigkeits- und Temperaturge-
fdlle zwischen der Oberfldche und dem Kern eines Pellets,
wodurch eine hohe Gefligefestigkeit im getrockneten Pellet
erreicht wird.

Bevorzugt erfolgt die Trocknung der Pellets so, daB in
ihrer unmittelbaren Umgebung eine nahezu wasserdampfge-
sdttigte Atmosphdre herrscht. Dies kann man einerseits da-
durch erreichen, daB man die feuchten Pellets in einem
Bett aus heiBen kdrnigen Feststoffen, die Temperaturen von
etwa 150 bis 300 °C aufweisen, bedeckt h&dlt, wdhrend die
Pellets getrocknet werden. Ein solches Bett aus heisSen
Feststoffen kann z.B. durch ein Sandbett realisiert wer-
den. Eine andere MOglichkeit besteht darin, zum Trocknen
liberhitzten Wasserdampf mit Temperaturen von etwa 110 bis
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180 °C zu verwenden. Die getrockneten Pellets weisen einen
Wasser- und Feuchtegehalt von hdchstens 4 Gew.% auf.

ZweckmaBigerweise besitzt die Hartbraunkohle in der 2zu
pelletierenden Mischung eine KO0rnung von hochstens 0,5 mm
und eine Feinkornfraktion bis hochstens 0,063 mm von 60
bis 80 Gew.%. Bei den zu verwendenden Hartbraunkohlen han-
delt es sich bevorzugt um solche der Klassennummern 10 bis
12 der internationalen Klassifikation fiir Braunkohlen.
Diese Braunkohlen haben, frisch gewonnen, eine Gesamt-
feuchte (aschefrei gerechnet) von hdchstens 40 Gew.%. Der
Brennstoffgehalt im Pellet besteht vorzugsweise nur aus
Hartbraunkohle, ohne Verwendung einer weiteren kohlen-
stoffhaltigen Komponente.

Als Bindemittel fiir die Pellets kommen libliche Bentonite,
z.B. natiirliche Na-Bentonite, aktivierte Ca-Bentonite und
auch Rohtone in Frage. Der Bentonit kann entweder 2zusammen
mit der Braunkohle in eine Mahlanlage gegeben oder erst
spater in einem Mischer der feinkGrnigen Braunkohle zuge-
fliigt werden. Vorzugsweise wird man Bentonit und Kohle ge-
meinsam einen MahlprozeB durchlaufen lassen, da auf diese
Weise eine feine Verteilung des Bindemittels in der Braun-
kohle erreicht wird. In einem anschlieBenden Mischer er-
folgt zweckmdBigerweise eine erste Befeuchtung auf einen
Wasser- und Feuchtegehalt der Mischung von 10 bis 25 Gew.$%
und vorzugsweise von 12 bis 20 Gew.%. Dies fiihrt einer-
seits dazu, daB die Mischung, ohne zu stauben, weiter ver-
arbeitet werden kann, und andererseits hat der Bentonit
die MOglichkeit, Wasser aufzunehmen und zu quellen.

Die Formung der Pellets erfolgt wie iliblich mit Hilfe eines
Pelletiertellers oder z.B. mittels eines Drehrohrs. Dabei

wird Wasser als Pelletierfliissigkeit zugegeben. Die so er-
zeugten feuchten Pellets haben einen Durchmesser von etwa

6 bis 30 mm und vorzugsweise von 8 bis 20 mm.
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Wenn man die Pellets einer Vergasung mit Abzug flilissiger
Schlacke unterwerfen will, empfiehlt es sich, der zu pel-
letierenden Mischung ein feinkdrniges FluBmittel, insbe-
sondere Kalk, 2zum Herabsetzen der Ascheschmelztemperatur
zuzusetzen. Ublicherweise stellt man einen Anteil von 2
bis 15 Gew.% an FluBmittel in der zu pelletierenden Mi-
schung ein. Die Pellets mit oder ohne FluBSmittel kdnnnen
nicht nur allein das Festbett des Vergasungsreaktors bil-
den, sondern sie konnen auch zusammen mit kOrniger Kohle
mit KorngrGB8en im Bereich von 3 bis 60 mm dem Festbett
aufgegeben werden.

Zahlreiche Tests mit Einsatz der erfindungsgemédBen
Trockenpellets in dem Vergasungsreaktor zeigten, daB8 neben
dem Trocknungsverhalten auch das Verhalten bei der Verko-
kung und der Vergasung der Pellets zufriedenstellend ist.
Der von auBen nach innen vordringende Kohlenstoffabbau bei
der Vergasung der Pellets wurde genau studiert, dabei
zeigte sich die Gefligestabilitdt der Pellets in jeder Ab-
brandstufe, was fiir Pellets, die hauptsachlich aus Braun-
kohle bestehen, keinesfalls selbstverstadndlich ist.

In den nachfolgend beschriebenen Beispielen wird ein Um-
schlagtest erwdhnt, dem die Pellets unterzogen wurden, um
ihre stabilitdt beim Transport und beim mehrfachen Schiit-
ten aus verschiedenen HOhen zu priifen. Dieser Test, der
die Handhabung der Pellets in der Praxis simuliert, wird
mit Hilfe der Zeichnung erl&utert. Die Pellets laufen zu-
niachst auf einem ersten Forderband 1 zum FuB 2 eines
Schrédgbandes 3, wobei die Fallhdhe A = 1,5 m betragt. Vom
oberen Ende 4 des Schriagbandes 3 fallen die Pellets Uber
eine HOhe B von 2,5 m auf ein zweites FOrderband 5 und von
da auf ein drittes FOrderband 6, wobei die Fallho-

he C = 2 m betrdgt. Vom Fdrderband 6 bis zum Bunker 7 be-
tragt die Fallh6he D = 6 m, danach wandern die Pellets
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durch die Schiitthdhe E des Bunkers 7 von etwa 6 m und fal-
len die HGhe F von 3,5 m in einen Schleusenbehdlter 8. Vom
unteren Ende des Schleusenbehdlters 8 (H6he H = 3 m) bis
zur Schiittung im Reaktor 9 betrdgt die Fallhbéhe G = 1 m.
Untersucht werden die Pellets schlieBlich nach dem Auslau-
fen aus dem unteren Ende 10 des Reatkors 9.

Beispiel 1:

Eine Hartbraunkohle aus den U.S.A. mit 32 Gew.% Asche
(wasserfrei gerechnet) wird auf einen Feuchtegehalt von
etwa 8 bis 10 Gew.% getrocknet und in einer Kugelmiihle auf
eine KOrnung von hochstens 0,315 mm gemahlen. Die Braun-
kohle enthdlt bereits etwa 17 Gew.% Montmorillonit, dem
als Bindemittel wirksamen Bestandteil der Bentonite. Eine
weitere Zugabe von Bindemittel ist deshalb nicht erforder-
lich. Nach der Befeuchtung der gemahlenen Kohle auf einen
Wassergehalt von etwa 18 Gew.% werden auf einem Pelletier-
teller unter Bespriihen mit Wasser Pellets von 8 bis 16 mm
Durchmesser geformt. Der Wasser- und Feuchtegehalt der
Pellets betrdgt 28 Gew.% und die Bruchfestigkeit pro Pel-
let 22 bis 35 N.

Man unterzieht einen Teil dieser Pellets dem bereits er-
lduterten Umschlagtest, wobei weniger als 0,2 Gew.% Fein-
anteile mit KorngrdBen von hOchstens 1 mm gebildet werden.
Als Einsatzmaterial fiir die Vergasung im Festbett sind die
Pellets aber nicht geeignet, da sie bei der Trocknung in
einem erhitzten Gasstrom sehr stark an Festigkeit verlie-
ren, wobei auch groBere Anteile an Staub entstehen. Nach
der Trocknung in einem Luftstrom mit einer Temperatur von
150 °C weisen die Pellets nur noch eine Festigkeit von 15
bis 25 N auf. Unterwirft man diese Pellets einer weiteren
Trocknung und Schwelung, wie sie im oberen Bereich des
Festbettes eines Vergasungsreaktors auftreten, geht die
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Festigkeit der Pellets weiter auf 10 bis 2 N zurlick; fir
die Vergasung sind sie deshalb nicht geeignet.

Eine zweite Charge der feuchten Pellets wird in iliberhitz-
tem Wasserdampf bei Temperaturen von 120 °C und, in einem
weiteren Fall, von 150 °C getrocknet. Die Trockenpellets
besitzen in beiden F3dllen einen Wasser- und Feuchtegehalt
von etwa 3 Gew.% und Festigkeiten von 60 bis 80 N; sind
ausreichend stabil flir Transport und Vergasung.

Eine dritte Charge der feuchten Pellets wird mit einem Ge-
misch aus 70 Vol.% Wasserdampf und 30 Vol.% Luft bei einer
Temperatur von 120 °C getrocknet; diese Behandlung fiihrt
zu Trockenpellets mit einem Wasser- und Feuchtegehalt von
3 Gew.% und einer Festigkeit von 50 bis 70 N, die fiir den
Transport und die Vergasung im Festbett ebenfalls noch ge-
eignet sind.

Eine vierte Charge der feuchten Pellets wird in einem
Sandbett getrocknet, wobei das Gewichtsverhaltnis von Pel-
lets zu Sand 5 : 40 betragt und der Sand eine Temperatur
von 200 °C aufweist. Das Sandbett mit den Pellets wird in
einen Trockenraum gestellt, der eine Temperatur von 200 °C
besitzt, und dort filir zwei Stunden belassen. AnschlieBend
wird der sand heiB abgesiebt, und die Pellets werden in
einem geschlossenen GefaB abgekiihlt. Die Festigkeit der so
auf einen Wasser- und Feuchtegehalt von 1 Gew.% getrockne-
ten Pellets liegt im Bereich zwischen 140 und 210 N. Die
Pellets sind abriebfest, und der Umschlagtest ergibt einen
Abrieb von weniger als 0,2 Gew.% mit KorngrdBen von hdch-
stens 1 mm. Die anschlieBende Verkokung der Pellets unter
einem Druck von 25 bar ergibt Bruchfestigkeiten der Koks-
pellets zwischen 100 und 150 N. Eine Verkokung erfolgt in
der Praxis der Festbett-Vergasung auch im oberen Teil des
Festbettes. Der Verkokungstest dokumentiert die gute Pyro-
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lysebestadndigkeit der im Sandbett getrockneten Pellets,
eine Feinkornbildung wird hierbei nicht beobachtet. Die
Trockenpellets sind also als Einsatzgut flir die Vergasung
im Festbett gut geeignet.

Beispiel 2

Eine Hartbraunkohle aus Polen mit 15 Gew.% Asche (wasser-
frei gerechnet) wird auf einen Feuchtigkeitsgehalt von 8
bis 10 Gew.% getrocknet und dann in einer Kugelmiihle auf
eine Kornfeinheit von hochstens 0,315 mm aufgemahlen. Da
die Kohle kein natiirliches Bindemittel enthalt, ist eine
Zugabe von 6 Gew.% Bentonit erforderlich. In einem Mischer
werden die Hartbraunkohle und der Bentonit gemischt und
mit Wasser angefeuchtet, und darauf auf einem Pelletier-
teller Pellets mit Durchmessern von 8 bis 16 mm geformt.
Der Wasser- und Feuchtegehalt der Pellets betriagt

29 Gew.%, ihre Bruchfestigkeit liegt bei 20 bis 30 N, Die
Pellets sind in feuchtem Zustand transportfest.

Eine erste Charge der Pellets wird in einem Luftstrom mit

einer Temperatur von 150 °C getrocknet, wobei die Pellets

teilweise in Bruchstiicke und Staub zerfallen. Die Festig-

keit dieser getrockneen Pellets liegt nur noch bei 4 bis

8 N. Eine Erhohung des Bindemittelanteils auf 10 Gew.% und
auch eine Herabsetzung der Trocknungstemperatur auf 60 °C
bewirken nur eine leichte Verbesserung der Festigkeitswer-
te. Die Pellets sind flir jede Verwendung unbrauchbar.

Eine weitere Charge der feuchten Pellets wird im Sandbett,
das Temperaturen zwischen 150 und 220 °C aufweist,
getrocknet. Hieraus entstehen transportfeste
Trockenpellets mit einem Wasser- und Feuchtegehalt von
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etwa 1,5 Gew.% und Festigkeiten von 80 bis 120 N. Eine
Schwelung dieser getrockneten Pellets unter dem flr die
Festbettvergasung tiblichen Druck von 25 bar ergibt
Kokspellets einer Festigkeit von 60 bis 80 N. Die
Trockenpellets sind demnach in jeder Hinsicht als
Einsatzqut fiir die Vergasung im Festbett geeignet.

Auf &hnliche Weise wie in den Beispielen 1 und 2 konnten
in Trocknungsversuchen im Sandbett oder auch in einer Was-
serdampfatmosphdre mit weiteren Hartbraunkohlen, vor allem
aus USA, mit Aschegehalten zwischen 5 und 35 Gew.% (was-
serfrei gerechnet) gleiche Ergebnisse erzielt werden.
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Patentanspriiche

Verfahren zum Herstellen feinkOrnigen Brennstoff ent-
haltender Pellets flir die Vergasung in einem Reaktor
im Druckbereich von 5 bis 150 bar mit Sauerstoff, Was-
serdampf und/oder Kohlendioxid als Vergasungsmittel,
wobei die Pellets im Reaktor auf ein Festbett gegeben
werden, das sich langsam nach unten bewegt, in das man
die Vergasungsmittel von unten einleitet und unter dem
die mineralischen Bestandteile als feste Asche oder
fllissige Schlacke abgezogen werden, dadurch gekenn-

Zzeichnet, daB man eine zu pelletierende Mischung er-

zeugt, deren Anteil an feinkOrnigem Brennstoff zu min-
destens 80 Gew.% aus Hartbraunkohle besteht, wobei die
Hartbraunkohle eine K&rnung von hdochstens 1 mm auf-
weist, daB die zu pelletierende Mischung einen Was-
ser- und Feuchtegehalt von 10 bis 25 Gew.% und einen
Gehalt an Bentonit von 4 bis 10 Gew.% besitzt, daB man
aus der Mischung unter Zugabe von Wasser als Pelle-~
tierfliissigkeit feuchte Pellets formt, die einen Was-
ser- und Feuchtegehalt von 25 bis 35 Gew.% aufweisen,
und daB man die feuchten Pellets in einer wasserdampf-
reichen Atmosphdre trocknet, wobei der Kern der Pel-
lets auf mindestens 90 °C aufgeheizt wird, bevor die
Pellets ein Zehntel oder mehr ihres Wassergehaltes
verlieren, und die getrockneten Pellets einen Was-
ser- und Feuchtegehalt von hoéchstens 4 Gew.% aufweisen.

Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB
die feuchten Pellets in einem Bett aus heiBen, korni-

gen Feststoffen, die Temperaturen von etwa 150
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bis 300 °C aufweisen und die Pellets bedecken, ge-
trocknet werden.

Verfahren nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, das

die feuchten Pellets in einem Sandbett getrocknet wer-
den.

Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, das
die Pellets in einer iiberhitzten, Wasserdampf mit Tem-
peraturen von etwa 110 bis 180 °C enthaltenden At-
mosphdre getrocknet werden.

Verfahren nach Anspruch 1 oder einem der folgenden,
dadurch gekennzeichnet, daB Hartbraunkohle in der 2zu

pelletierenden Mischung eine K6rnung von hochstens
0,5 mm und eine Feinkornfraktion bis hdchstens
0,063 mm von 60 bis 80 Gew.% aufweist.

Verfahren nach Anspruch 1 oder einem der folgenden,
dadurch gekennzeichnet, daB die feuchten Pellets

Durchmesser von etwa 6 bis 30 mm aufweisen.

Verfahren nach Anspruch 1 oder einem der folgenden,
dadurch gekennzeichnet, daB die zu pelletierende Mi-

schung ein feinkdrniges FluBmittel, insbesondere Kalk,
zum Herabsetzen der Ascheschmelztemperatur mit einem
Anteil von 2 bis 15 Gew.% enthadlt.

Verfahren nach Anspruch 1 oder einem der folgenden,
dadurch gekennzeichnet, dag8 die Pellets zusammen mit

k6rniger Kohle mit Korngr68en im Bereich von 3 bis
60 mm dem Festbett aufgegeben werden.
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