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Werkwijze voor het in twee trappen vloeibaar maken van kolen.

De uitvinding heeft betrekking op het vloeibaar
maken van kolen en in het bijzonder op een verbetering van een
tweetrapswerkwijze voor het vloeibaar maken van kolen. '

Kolen heeft men vloeibaar gemaakt in een enkele
vloeibaarmekingstrap, omvattende een voorverhitterspiraal waarin
het vloeibaar maken van Xolen praktisch wordt voltooid, gevolgd
door een oplosinrichting waar zowel oplosmiddel voor het vloeibaar
meken als uit kolen verkregen vlceistoffen verder worden gehydroge-
neerd.

Onlangs werd een zogenasmde tweetrapswerkwijze
voor vloeibaar maken voorgesteld waarbij de eerste reactietrap
bestaat uit een thermische vloeibaarmaskbewerking met een korte
contacttijd, gevolgd door winnen van praktisch asvrije vloeistof
die verder in kwaliteit wordt verhoogd in een tweede vloeibaar-
makingstrap.

De onderhavige uitvinding heeft betrekking op
een verbetering van een dergelijke tweetraps vloeibaarmakingswerk-
wijze.

Volgens de uitvinding wordt voorzien in een
verbeterde tweetraps vloeibaarmskingswerkwijze waarbij het oplos-
middel voor het vloeibaar maken dat naar de eerste trap gaat een
verpompbare stroom omvat van onoplosbaar materiaal (as, niet opge-
loste kolen, enz.), die boven 455° C kokende vloeistof omvat,
gewonnen uit de eerste trap van de vloeibaarmaking en boven 455° ¢
kokende vloeistof bevat verkregen uit de tweede vloeibaarmakings-
trap. Het oplosmiddel voor het vloeibaar maken dat naar de eerste
trap gaat omvat derhalve zware materialen (waaronder onoplosbare
stoffen) uit de eerste trap en zwaar materiaal uit de tweede trap.

De eerste vlioeibaarmakingstrap is in het bij-
zonder een thermische vloeibaarmakingstrap met een korte contact-
tijd waarbi] wordt gewerkt met een uitlaattemperatuur van de orde
van 4h0-470° C bij een druk in de orde van 12,5 MPa tot 19 MPa,
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bij een reactiecontacttijd (bij temperaturen boven 350° C) van de
orde van 3-15 min.. Het vloeibaarmskingsoplosmiddel voor kolen dat
in de eerste trap wordt gebruikt wordt toegepast in een zodanige
hoeveelheid dat de gewichtsverhouding van oplosmiddel tot kolen is
van de orde van 1,2:1 tot 3:1. Het zal duidelijk zijn dat grotere
hoeveelheden gebruikt kunnen worden, maar in het algemeen zijn
dergelijke grotere hoeveelheden economisch niet verantwoord. Voorts
wordt waterstof aan de eerste trap toegevoerd in een hoeveelheid
van 113-425 N per ton kolen.,

Na een behandeling ter verwijdering van onop-
losbare stoffen wordt boven h55° C kokende vloeistof die praktisch
vrij is van onoplosbare stoffen onderworpen aan een vloeibaar-
making in een tweede trap om de kwaliteit van het materiaal verder
op te voeren.

\ Volgens de onderhavige uitvinding wordt de
verpompbare stroom van onoplosbaar materiaal (as, onopgeloste
kolen, enz.) die boven 455° C kokende vloeistof omvat (gewoonlijk
tenminste 45 % en in het algemeen cirka 45-55 % van de stroom
bestaat uit boven 455° C kokende vloeistof terwijl de rest onop-
losbaar materiasal is), die wordt verkregen bij het ontassen,
gebruikt bij het samenstellen van het oplosmiddel voor het
vloeibaarmaken voor de eerste trap.

Volgens de uitvinding bestaat het oplosmiddel
voor het vloeibaar maken van kolen dat in de eerste trap van de
werkwijze wordt gebruikt uit 15-50 % en in het algemeen 20-40 %
boven 455° C kokende vloeistof, uit 5-20 % in het algemeen 5-10 %
onoplosbaar materiaal en voor de rest uit beneden 455° C kokende
vloeistof met een begin kookpunt van tenminste 260° C, waarbij de
beneden 450° C kokende vloeistof in het oplosmiddel aanwezig-is
in een hoeveelheid van tenminste 45 % en in het algemeen in een
hoeveelheid van tenminste 50 %, waarbij als deze hoeveelheden als
gewichtspercentages worden gerekend. Daarnaast wordt tenminste
10 % en tot 40 % van het oplosmiddel voor het vloeibaarmaken ver-
kregen uit de verpompbarestroom van onoplosbaar materiaal die uit

de ontassing van de eerste trap komt en wordt tenminste 25 % van
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het oplosmiddel voor het vloeibaar maken verkregen uit de tweede
trap. De fractie die wordt verkregen uit de tweede trap kan alleen
boven 455° C kokende vlceistof zijn of zowel boven als beneden
455° C kokende vloeistof zijn, maar in de meeste gevallen is de
vloeistof die uit de tweede trap wordt verkregen in hoofdzaak
boven 455° C kokende vloeistof. Het oplosmiddel voor het vloeibaar
meken bestaat derhalve uit vloeistof die kookt boven 260° ¢, waar-
bij het oplosmiddel voor het vloeibaar maken materiaal omvat dat
kookt boven hSSO ¢ (de gehele reeks van materialen met uitzondering
van onoplosbare stoffen, verkregen uit de kolen) gewonnen uit
zowel de eerste als de tweede trap.

Volgens een voorkeursuitvoeringsvorm wordt het
effluent van de eerste trap ontast door toepassing van een vloei-
stofpromotor met een karakterisatiefactor van tenminste 9,75,
waarvan de destillatietemperatuur waarbij-5 vol.% is overgedestil-
leerd tenminste 120° C en de destillatietemperatuur waarbij
95 vol.% is overgedestilleerd tenminste 175° C en niet hoger dan
455° C is, zoals beschreven in Amerikeanse octrooischrift
3.856.675. Zoals in dat octrooischrift wordt beschreven is een
promotorvloeistof waaraan de voorkeur wordt gegeven een kerosine-
fractie met een destillatietemperatuur waarbij 5 vol.% is overge-
destilleerd van 218° C en een destillatietemperatuur waarbij 95
vol.% is overgedestilleerd van 260° C.

Vliceistof die praktisch vrij is van onoplosbaar
materiaal (niet meer dan 0,5 % as) en wordt verkregen bij het ont-
assen wordt daarna behandeld in een terugwinzdne om promotorvlcei-
stof terug te winnen, als een dergelijke promotorvloeistof bij het
ontassen wordt gebruikt, waarbi] componenten die koken beneden
455° C en die worden gebruikt voor het samenstellen van het oplos-
middel voor het vloeibaar meken, met hoger kokende materialen, dat
wil zeggen boven 455° C kokend materiaal wordt gebruikt als voe-
ding voor de tweede vloeibaarmakingstrap. Een verpompbare stroom
van onoplosbaar materiaal die boven 455° C kokende vloeistof omvat
wordt eveneens in de ontassingstrap gewonnen en een deel daarvan

wordt gebruikt voor het samenstellen van het oplosmiddel.
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In de tweede vloeibaarmakingstrap wordt het
boven h55° C kokende materiaal in contact gebracht met waterstof
en met een oplosmiddel voor het vloeibaar maken in de tweede trap,
bij temperaturen van de orde van 400° C tot 455° C en bij drukken
van de orde van 14-21,1 MPa, met contacttijden van de orde van
1-5 h. In de tweede trap vindt dit in contact brengen plaats bij
aanwezigheid van een katalysator voor het vloeibaar msken van
kolen van een in de techniek bekend type, bijvoorbeeld een kata-
lysator met een oxyde of sulfide van een metaal uit Groep VI en
Groep VIII, bijvoorbeeld een kobalt-molybdeen- of nikkel-molybdeen-
katalysator, op een geschikte drager zoals aluminiumoxyde of
siliciumdioxyde-aluminiumoxyde.

Volgens een voorkeursuitvoeringsvorm wordt de
vloeibaarmaking in de tweede trap uitgevoerd in een borrelend bed
met opwaartse stroming, welke borrelende bedden in de techniek wel
bekend zijn.

Het effluent van de tweede vloeibaarmskingstrap
wordt dan onderworpen aan een verdamping om er lichtere componenten
uit te winnen, dat wil zeggen componenten die koken beneden 455° C
terwijl het overblijvende produkt wordt gebruikt om oplosmiddel
voor het vloeibaar maken voor de tweede trap, een deel van het
oplosmiddel voor het vloeibaar maken dat nodig is in de eerste
trap en netto vloceibaar gemaakt produkt te leveren.

De uitvinding wordt nu verder beschreven aan
de hand van een uitvoeringsvorm die wordt geillustreerd in de
tekening die een schematisch blokschema weergeeft van een uitvoe-
ringsvorm van de uitvinding.

Zoals weergegeven in de tekening worden gemalen
poedervormige kolen, in het algemeen bitumineuze kolen, sub-bitumi-
neuze kolen of ligniet, bijvoorkeur bitumineuze kolen, door lei-
ding 10, wordt waterstof door leiding 11 en wordt een oplosmiddel
voor het vloeibaar msken van kolen dat wordt verkregen zoals hier-
ne wordt beschreven, door leiding 12 toegevoerd aan de eerste
vloeibaarmakingstrap of zdne, die schematisch is weergegeven met

13, waarin een thermische vloeibaarmakingsbewerking van kolen
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plaatsvindt met een korte contacttijd. De thermische vloeibaar-
meking vindt plaats bij afwezigheid van katalysator. De vlceibaar-
meking in deze eerste trap vindt plaats onder de hiervoor beschre-
ven omstandigheden.

Een kolenvloeibaarmakingsprodukt van deze
eerste trap wordt uit de zdne 13 afgevoerd door leiding 14 en inge-
voerd in een verdampingszdne die schematisch is weergegeven met
15, om er materialen uit af te destilleren die koken in het traject
tot cirka 260 & 350° C. De afgedampte materialen worden uit de
verdampingszdne 15 afgevoerd door leiding 16. De verdampingszone
15 dient in de eerste plaats om materialen af te dampen die koken
totaan het kookpunt van de promotorvloeistof die moet worden ge-
bruikt in het daaropvolgende ontassingsproces.

De rest van het kolenvloeibaarmakingsprodukt
wordt door leiding 17 naar een ontassingszdne gevoerd die schema-
tisch is aangegeven met 18, voor het afscheiden van as en andere
onoplosbare materialen uit het kolenvloeibaarmakingsprodukt van de
eerste trap. Zoals werd beschreven, vindt de ontassing in zdne 18
plasts onder toepassing van een promotorvliceistof die de afscheiding
van het onoplosbare materiaal bevordert en versterkt; die promotor-
vloceistof wordt toegevoerd door leiding 19. De afscheiding van as
in zdne 18 vindt in het bijzonder plaats in &én of meer gravitatie-
scheiders. De promotorvloeistof en de algemene methode voor het
ontassen worden bijvoorbeeld beschreven in het Amerikaanse octrooi-
schrift 3.856.675.

De praktisch asvrije overloop wordt uit de
ontassingszdne 18 afgevoerd door leiding 22 en ingevoerd in een
terugwinzdne die schematisch wordt aangegeven met 23.

Een onoplosbaar materiaal bevattende onderloop
wordt afgevoerd uit de ontassinész&ne 18 door leiding 20 en naar
een afdampzdne gevoerd die schematisch wordt aangegeven bij 2l
waarin materialen die koken beneden h55° C worden afgedampt. Het
afdampen in zdne 24 wordt zodanig uwitgevoerd dat uit de afdampzdne
24 via leiding 25 een stroom materiaal wordt gewonnen die nog kan

vliceien en die boven 455° C kokende vloeistof bevat. De afgedampte
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componenten worden uit de afdampzdne 24 afgevoerd door leiding 26
en ingevoerd in de terugwinzdne 23,

Een deel van het boven 455° C kokende materiaal
wordt door leiding 31 ingevoerd in een opslagzdne voor eerste-
traps oplosmiddel die schematisch is aangegeven met 32; dit mate-
riaal dient voor het samenstellen van het vloeibaarmakings oplos-
middel voor de eerste trap zoals hierna wordt beschreven.

De rest van dat materiaal wordt afgevoerd door
leiding 33 en kan worden gebruikt als voeding voor een partieel
oxydatieprodes voor de bereiding van waterstof.

De terugwinzdne 23 kan &én, twee of meer
destillatiekolommen omvatten die zo zijn ontworpen en op een zoda-
nige wijze worden gebruikt dat promotorvloeistof wordt gewonnen
via leiding 41 die later wordt ingevoerd in de ontassingszdne 18
via leiding 19, na toevoegen van aanvullende promotorvloeistof
indien nodig via leiding 42. Voorts wordt via leiding 43 een
stroom gewonnen die kookt in het traject van cirka 315° C tot
cirka 485° C en bestemd is vooi gebruik bij het samenstellen van
het in de eerstetraps oplosmiddelzdne 32 samenstellen van het
eerstetraps vloeibaarmakingsoplosmiddel.

Boven 455° C kokend materisal wordt uit de
terugwinzdne 23 gewonnen via leiding 51 en wordt ingevoerd in een
tweede vloeibaarmakingszone die schematisch wordt aangegeven met
52, tezamen met waterstof die wordt toegevoerd door leiding 53 en
met tweedetraps vloeibaarmakingsoplosmiddel dat wordt toegevoerd
door leiding 54, De tweede vloeibaarmakingszdne 52 werkt bij
temperaturen en drukken zoals hiervoor beschreven en er wordt bij
voorkeur in gewerkt onder toepassing van een katalysator voor het
vloeibaar maken van kolen van het hiervoor beschreven type.

Volgens een voorkeursuitvoeringsvorm heeft de
tweede vloeibaarmakingszdne de vorm van een borrelend bed met
opwaartse stroming.

Het effluent uit de tweede vloeibaarmakingstrap
wordt door leiding 55 afgevoerd naar een verdampingszone, die

schematisch is aangegeven met 56, waarin materialen die koken
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beneden cirka hSSO C worden afgedampt en deze lager kokende mate-

rialen via leiding 57 worden gewonnen. Eyventueel kan een deel van

het materiaal dat wordt afgevoerd door leiding 5T worden gebruikt

voor het samenstellen van vloeibaarmakings oplosmiddel en daartoe
5 worden afgevoerd door leiding 62.

Het boven 455° C kokende produkt dat uit de
verdampingszone 56 wordt gewonnen, wordt gebruikt voor het vormen van
vlioeibaarmakingsoplosmiddel voor de tweede trap waardoor het wordt
afgevoerd door leiding 54 en voor het samenstellen van eerstetraps

10 vloeibaarmakingsoplosmiddel waartoe het wordt afgevoerd door lei-

ding 59.
Het resterende deel wordt via leiding 61 gewon-

nen als netto produkt.
Het vloelbaarmakingsoplosmiddel voor de eerste
15 trap in zdne 32 wordt dus samengesteld door combineren van mate-
riaal dat kookt in het traject van 315° C tot 485° C, dat wordt
toegevoerd door leiding 43, boven 455° C kokende vloeistof die
onoplosbare materialen omvet, die wordt toegevoerd door leiding
31 en boven 455° C kokend materiasal dat uit de tweede vloeibaar-
20 makingstrap komt en wordt toegevoerd door leiding 59. Eventueel
kan een deel van het lichtere materiaal dat wordt gewonnen uit de
tweede trap worden gebruikt voor het samenstellen van het eerste-
trapsoplosmiddel.,
Hoewel de uitvinding werd beschreven aan de
25 hand van een bepaalde uitvoeringsvorm zal het duidelijk zijn dat
de uitvinding niet beperkt is tot alleen die uitvoeringsvorm. Zo
kan bijvoorbeeld het ontassen op een andere wijze geschieden dan
hiervoor werd beschreven. Evenzo kan de tweede vloeibaarmakings-
trap op een andere wijze worden uitgevoerd dan hier werd beschreven;
30 dat wil zeggen er kan een andere vloeibaarmakingszone worden ge-
bruikt dan een borrelend bed met opwaartse stroming.
De onderhavige uitvinding is gunstig omdat
boven hSSo C kokend materiaal, verkregen uit de kolen, wordt ge-
bruikt om een deel van het vloeibaarmakingsoplosmiddel te leveren

35 en een deel van dat boven h55° C kokende materisal wordt verkregen
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uit de verpompbare stroom van onoplosbare stoffen die uit de
ontassingstrap wordt gewonnen, waarmee de hoeveelheid materiaal uit
de tweede trap die nodig is voor het samenstellen van het eerste-

traps oplosmiddel voor het vlceibaar maken wordt verminderd.
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CONCLUSTIES

%,,Wérkwijze voor het in twee trappen vloeibaar
waarbi]
maken van kolen/door kolen, een eerste oplosmiddel voor vloeibaar

meken en waterstof in een eerste zdne voor het thermisch vloeibaar
meken met elkaar in contact worden gebracht onder vorming van een
eerste effluent, uit het eerste effluent een praktischasvrije
vloeistof en een verpompbare stroom van onoplosbaar materiaal dat
boven h55° C kokende vloeistof bevat worden gewonnen, praktisch
asvrije vloeistof en waterstof in een tweede vloeibaarmakingstrap
met elkaar in contact worden gebracht om de kwaliteit van de prak-
tisch asvrije vloeistof te verhogen en een tweede-traps vloceibaar
effluent te verkrijgen en uit het tweede vloeibare effluent een
boven h55° C kokende vloeistof wordt gewonnen, met het kenmerk,
dat het oplosmiddel voor het vloeibaar maken in de eerste trap een
deel omvat van de verpompbare stroom van onoplosbaar materiaal die
boven 455° C kokende vloeistofomvat en die wordt gewonnen uit het

eerste effluent en een deel van een boven hSSo C kokende vloeistof

omvat die wordt gewonnen uit het vloeibare effluent van de tweede
trap, waarbij dit oplosmiddel voor het vloeibaar maken 15-20 %
boven 455° C kokende vloeistof, 5-20 % onoplosbaar materiaal en
tenminste 45 % beneden 455° C kokende vloeistof met een begin
kookpunt van tenminste 260° C omvat en tenminste 10 % van het
oplosmiddel voor het vloeibaar maken wordt verkregen uit de genoem-
de verpompbare stroom en tenminste 25 % van het oplosmiddel voor
vloeibaar maken in de eerste trap wordt verkregen uit het vloeibare
effluent van de tweede trap.

2, Werkwijze volgens conclusie 1, met het ken-
merk, dat de verpompbare stroom 45-55 % boven 455° C kokende
vloceistof omvat en voor de rest onoplosbaar materiaal.

3. Werkwijze volgens conclusie 1 of 2, met het
kenmerk, dat het oplosmiddel voor het vloeibaar maken in de eerste
trap 20-40 % boven 455° C kokende vloeistof omvat.

4, Werkwijze volgens conclusie 3, met het ken-
merk, dat het oplosmiddel voor het vloeibaar maken in de eerste

trap 5-10 % onoplosbaar materiaal omvat.

8201435



10

15

20

- 10 -

5. Werkwijze volgens conclusie U4, met het ken-
merk, dat het oplosmiddel voor het vloeibaar msken in de eerste
trap tenminste 45 % beneden 455° C kokende vloeistof omvat.

6. Werkwijze volgens conclusie 1-5, met het ken-
merk, dat de fractie van tenminste 25 % van het oplosmiddel voor
het vloeibaar maken in de eerste trap die wordt verkregen uit het
vlceibare effluent van de tweede trap bestaat uit zowel beneden
als boven 455° C kokende vloeistof.

T. Werkwijze volgens conclusie 2, met het ken-
merk, dat niet meer dan 40 % van het oplosmiddel voor het vlceibaar
maken in de eerste trap wordt verkregen uit de verpompbare stroom
van onoplosbaar materiaal.

8. Werkwijze volgens &&n der voorgaande con-

clusies, met het kenmerk, dat het thermisch vloeibaar msken in de

eerste trap plaatsvindt bij een uitlaattemperatuur van 4ko-470° C,

een druk van 12,5 MPa tot 19 MPa en in afwezigheid van katalysator.
9. Werkwijze volgens conclusie 8, met het ken-

merk, dat het vloeibaar maken in de tweede trap plaatsvindt in

een borrelend bed met opwaartse stroming,
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