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@ Verfahren zur Herstellung von Reformerfeed und Heizdl oder Diesel aus Kohie.

‘_@ Bei diesem Verfahren zur Hersteliung von Reformerfeed
<und Heizdl oder Diesel aus Kohie bei erhdhtem Druck und
erhéhter Temperatur durch Sumpfphasenhydrierung mit ange-
[\koppelter Gasphasenhydrierung wird gemahlene Kohle, ggf.
& unter Zusatz von katalytisch wirksamen Substanzen, mit emn-
we= em Anmaischdl angemaischt und zunachst der Sumpfphasen-
hydrierung unterzogen und aus dem Abstrom der Sumpfpha-
senhydrierung nach Ausschleusen einer {eststoffhaltigen
'\R()c:kstandsfraktion, ggf. nach Abtrennung emner als Ap-
¥ maischo! dienenden Fraktion, nach Abk{hien ein Produkt-
¢ strom gewonnen, der zur Weiterverarbeitung der Gasphasen-
hydrierung unterworfen wird.

Zwecks Senkung der in der Gasphasenhydrierung erfor-
derlichen Betriebsdricke auf etwa 50 - 200 bar und Vermin-
derung des Wasserstoffverbrauches wird der Gesamiwasser-
stoffbedarf von Sumpf- und Gasphasenhydrierung zunachst in
die Gasphasenhydrierung als Frischwasserstoff, der weitge-
hend frei von den in einem Kreisiaufgassystem der Kohlehy-
drierung enthalienen Stérkomponenten ist. eingesetzt und das
hauptsachlich nicht umgesetzten Wasserstoff enthaltende Ab-
gas wird anschlieBend in ein Kreislaufgas der Sumpifphasen-
hydrierung gegeben.
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Verfahren zur Herstellung von Reformerfeed und Heizdl oder Diesel aus Kohle

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von
Reformerfeed und Heizdl oder Diese! aus Kohie in einer
Sumpfphasenhydrierung und einer anschlieBenden katalytis-
chen Gasphasenhydrierung der im Oberbegriff des Pate-
ntanspruches 1 angegebenen Art.

in der DE-PS 900214 wird beschrieben, wie in einem
Verfahren zur Entfernung von Fremdgasen aus dem Kreis-
laufgas der katalytischen Hochstdruckhydrierung von Koh-
len, Pech, Teeren, Olen, Kohieexirakien oder &hnlichen
Produkten, bestehend aus Sumpf- und Gasphasesystem,
ohne Zuhilfenahme einer besonderen Wascheranlage, das
flissige Reaktionsprodukt der Gasphasekammern unmittel-
bar im Gasphase-Kammersystem als Waschfilssigkeit fur
den durch gasférmige Kohlenwasserstoffe, Stickstoff und
Kohlenmonoxid verunreinigten Gaskreislauf der Sumpfpha-
sekammersysteme benutzt wird, wobei der Sumpf- und
Gasphasekreislauf druck- und saugseitig Uber ein Umlauf-
pumpensystem verbunden sind und der gesamie Wasser-
stoff in den gemeinsamen Kreislauf gegeben wird. In einer
besonderen Ausgestaitung dieses Verfahrens wird der
gesamie Wasserstoff den Gasphasekammern zugefihrt und
die Differenz zwischen dem gesamten Gasbedarf der Gas-
phasekammern und dem zugegebenen Wasserstoff der
Druckseite des gemeinsamen Kreislaufes entnommen und
somit in der Gasphase von den Verunreinigungen gewas-
chen.

Dieses Verfahren spart zwar eine zusétzliche Wasche-
ranlage zur Auswaschung der Kreislaufgasverunreinigung
ein, kann aber wegen des Arbeitens mit Antsilen des Kreis-
laufwasserstoffgases aus der Sumpfphasenhydrierung in der
Gasphasenhydrierung keine optimale Selektivitdt der raffi-
nierenden Hydrierung erreichen und bedingt sehr hohe
Wasserstoffdrucke und einen hohen Wasserstoffverbrauch.

Aufgabe der Erindung ist es, gegenlber dem bekan-
nten Verfahren, das bei Wasserstofipartialdrucken von (ber
300 bar in der Gasphasenhydrierung arbeitet, eine Senkung
der in der Gasphasenhydrierung erforderichen Be-
triebsdricke auf etwa S0 - 200 bar zu ermdglichen und den
Wasserstoffverbrauch deutlich zu vermindern.

GemaB der Erfindung wird diese Aufgabe dadurch
gelost, daB bei dem Verfahren der eingangs angegebenen
Art die in dem Kennzeichen des Patentanspruchs 1 ange-
gebenen Merkmale verwirklicht sind.

Es wurde erkannt. daB das in der Gasphasenhydrie-
rung abgearbeitete Hydriergas ein fir die Sumpfphasenhy-
drierung in quantitativer als auch qualitativer Hinsicht geei-
gnetes Hydriergas darstellt, welches insbesondere von den
Verunreinigungen Kohlenmonoxid, Kohiendioxid, aber auch
Schwefelwasserstoff und Ammoniak weitgehend frei ist. Die
hierdurch zur Verfigung gestellte Wasserstolfmenge reicht
aus, um den theoretisch notwendigen Wasserstofiverbrauch
in der Sumpfphasenhydrierung zu decken.

GemaB Patentanspruch 6 wird das erfindungsgemaBe
Verfahren dadurch weiter ausgestaltet, daB der Gesamt-
druck in der Gasphasenhydrierung niedriger ausgelegt ist
als der Druck in der Sumpiphasenhydrierung.

Eine weitere Aufgabe der Erfindung ist es, bei einem
Verfahren nach dem Oberbegriff des Patentanspruches 1
die Schaitung der Gaskreislaufe so zu gestalten, daB eine
Regelung der Temperatur im Gasphasereaktor moglich ist.

GemaB der Erfindung wird diese weitere Aufgabe
dadurch geldst, daB der Gesamtirischwasserstrom aufgeteilt
wird in eine Teilmenge, die dem Gasphasen-Feed vor Ein-
tritt in die Gasphasenhydrierung zugefihrt und die restliche
Teilmenge, die als Quenchgas zur Temperaturregelung in
die Gasphasenhydrierung geflinrt wird (Patentanspruch 3).
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Bei hoheren Qualitatsaniorderungen an die Produkte,
die mit einem hoheren Wasserstoffumsaiz und damit
gréBerer Exothermie in der Gasphasenhydrierung verbunden
sind, kann geman den Patentansprichen 4 und 5

a) zusatzlich aus dem Sumpfphasekreislauf Quenchgas
in den Gasphasereaktor,

b) zwecks Ruickfihrung eines Teils des abgearbeiteten
Hydriergases und Einspeisung als Quenchgas in den Gas-
phasereaktor bzw. Zuflihrung zum Gasphasefeed die Gas-
phase mit einem eigenen Gaskreislauf ausgestattet werden.

Nach den Patentansprichen 6 und 7 liegt der Druck in
der Gasphase wenigstens um etwa 50 bar niedriger als der
in der Sumpiphase angewandte Druck bzw. wird die Sumpf-
phase bei einem Druck von 100 bis 400 bar und die
Gasphase bei einem Druck von 50 bis 200 bar betrieben.

Die mit dem erfindungsgemaBen Verfahren zur
Verfiigung gestellte integrierte Kohlebiraffination zeichnet
sich inshesondere durch eine spezielle Schaltung der Gas-
kreistaufe fur Gasphase und Sumpfphase aus, indem ein-
Kreislaufgassystem nur nach in der Sumpfphase baw.
zusatzlich in der Gasphase, aber getrennt von der Sumpf-
phase vorgesehen und Frischwasserstoff nur der Gaspha-
senhydrierung zugefihrt wird, dartber hinaus durch eine
wesentliche Verminderung des erforderlichen Druckes in der
Gasphasenhydrierung gegeniiber dem bekannten Verfahren.

Fir die Herstellung und Verarbeitung von 1 t Kohiedl
werden je nach Kohlesorte beispielsweise 2500 m3 Was-
serstoff bendtigt. Bei einem Mengenverhaltnis von Wasser-
stoff zu Ol von 2500 m3#t Kohledt in der Gasphase und
einem chemischen Wasserstoffverbrauch von beispielsweise
500 m3/t Kohledl konnen somit 2000 m3 Wasserstoff, der
von den Verunreinigungen Kohlenmonoxid und Kohlendio-
xid, aber auch Schwefelwasserstoff, Ammoniak und derglei-
chen weitgehend frei ist, zur Sumpfphasenhydrierung abge-
geben werden, so daB hierdurch eine Wasserstoffmenge
zur Verflgung gestelit wird, die noch tber dem theorstisch
notwendigen Wasserstoffverbrauch der Sumpfphasenhydrie-
rung liegt.

Der in das erfindungsgemaBe Verfahren eingesetzte
reine Hochdruckwasserstoff, der die bei der gekoppelten
Weiterverarbeitung des Kohiebls enthaltenen
Storkomponenten H,0, NH,, H,S, CO, CO, und die
ebenfalls den Wasserstoffpartialdruck reduzierenden C,- bis
C.-Gase nicht enthalt, bewirkt, daB der Katalysator in der
Gasphasenhydrierung wesentlich selektiver arbeiten kann.
Die erfindungsgeméB in der Stufe der Gasphasenhydrierung
ermoglichte Druckreduzierung im Vergleich zu dem Verfah-
ren der Weiterverarbeitung des Kohiedls nach dem Stand
der Technik hat ginstige Auswirkungen auf den erforderii-
chen technischen Aufwand und somit auf den Investitions-
kostenbedarf. Der erniedrigie Druck fihrt auch zu einer
geringeren Durchhydrierung des Kohledls. Die Abwesenheit
der Storkomponenten CO und CO. bedingt einen verrin-
gerten Wasserstoffverbrauch, da diese zu Kohienwasser-
stoffen hydriert warden.

Das nach dem erfindungsgemaBen Verfahren erhaltene
Leichtdl hat die Reformerfeedqualitdt erreicht und besitzt
nach Reformierung hervorragende motorische Eigenschai-
ien wie z. B. eine hohe Research Oktanzahl sowie eine
hohe Motoroktanzahl. Das Mitteldl hat die Quaiitdt eines
Heizéles oder Dieselkrafistoffes erfillt.

Das Mengenverhéltnis von Wasserstoff zu Kohled! bei
der Zugabe des in die Gasphasenhydrierung eingesetzten
Frischwasserstofies liegt ber 1000 bis 5000, vorzugsweise
bet 1500 bis 3000 m,/t Kohledl (Patentanspruch 8).
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Der Abstrom der Gasphasenhydrierung wird geman
Patentanspruch 9 energieginstig durch Warmetausch mit
dem entgegenkommenden der Gasphasenhydrierung unter-
worfenen Kohledl abgekihit, wobei eine entsprechende Auf-
heizung des einzusetzenden Kohiedls stattfindet.

Die Betriebstemperatur kann auch durch eine teilweise
anderweitige Abflhrung der Hydrierwarme und eine Regu-
lierung der Autheizung des Frischwasserstoffs und des
Kohledls konstant gehalten werden.

Nach Patentanspruch 10 liegt eine weitere vorteilhafte
Ausgestaltung des erfindungsgeméBen Verfahrens darin,
den Abstrom der Sumpiphasenhydrierung nach Ausschleu-
sung der rickstandshaitigen Fraktion durch Wé&rmetausch
mit der eingesetzten Maische abzukihlen, nach Abtrennung
der als Anmaischdl dienenden Fraktion weiter abzukihlen,
wobei die Ausschleusung eines insbesondere Ammoniak
und Schwefelwasserstoff enthaltenden Abwassers vorge-
nommen wird und das neben hauptséchlich Wasserstoff im
wesentlichen Kohienmonoxid, Kohlendioxid und flichtige
Kohlenwasserstoffe enthaltende Kreislaufgas bei etwa 50
1C bis Raumtemperatur unter Systemdruck oder auch nach
Entspannen einer Olwasche zu unterziehen.

Um geltste Gase aus dem Kohled! noch weitergehend
zu entfernen, kann nach Anspruch 11 die als Kohledl
anfallende flissige Fraktion vor Zuflhrung in die Gaspha-
senhydrierung weiter entspannt und von den anfallenden
gasférmigen Bestandteilen getrennt werden, wonach sie ggf.
wieder auf den fir die Gasphasenhydrierung erforderiichen
Druck gebracht wird.

Das Kreislaufgas der Sumpiphase wird nach Pate-
ntanspruch 12 in einer energiegiinstigen Fahrweise zusam-
men mit der Maische durch Wérmetausch mit dem nach
Ausschleusung der rickstandshaltiigen Fraktion erhaltenen
Abstrom aus der Sumpfphasenhydrierung vorgeheizt.

Dadurch, daf die Gasphasenhydrierung mit Frischwas-
serstoff betrieben wird, ist eine erhebliche Absenkung des
Verfahrensdruckes ermdglicht worden. Das sogenannte Ab-
gas aus der Gasphasenhydrierung deckt den gesamten
Wasserstoffbedarf der Sumpfphasenhydrierung.

Das erfindungsgeméBe Verfahren wird anhand eines
Beispiels und unter Bezugnahme auf die Figur 1 der Zeich-
nung weiter erlautert.

0,50 t des im ProzeB erzeugten Kohledis werden (iber
Leitung 1 nach Erhitzen durch Warmetausch in
Warmetauscher 2 mit 1250 m, Frischwasserstoff iber einen
Spitzenerhitzer 4 und Ober Leitung 5 Uber den im Gaspha-
senreaktor 6 fest angeordneten Gasphasenkatalysator gelei-
tet. Der Gasphasenkatalysator ist ein handelstblicher Raffi-
nationskontakt auf Basis Ni-Mo-Aluminiumoxid.

Der Abstrom der Gasphasenhydrierung von Gasphase-
reaktor 6 wird Uber Leitung 3 in WAarmetauscher 2 ab-
gekihit. In einem Hochdruckabscheider 7 werden 0,49 t
eines Gber eine Entspannungsvorrichtung sowie Leitung 8
abgefihrten Raffinats, das destillativ weiter in ein Leichtdl,
das als Reformerfeed, Leitung 9, dient und ein Heizd! oder
in Diesel, Leitung 10, aufgetrennt wird, abgezogen. Uber
Leitung 11 wird ein Abwasser ausgeschleust und es werden
1000 m? eines Gber Leitung 12 gefiihrien gasférmig verblei-
benden Anteils abgetrennt, der nach Aufkomprimieren in
Kompressor 13 einem in Leitung 14 gefiihrten Kreislaufgas-
strom zugegeben wird.

Das Kreislaufgas wird Gber eine entsprechende Kom-
pressionsstufe, Kompressor 15, der Sumpfphasenhydrierung
zugefohrt.

Die aus gemahlener Kohle mit einer aus dem Abstrom
der Sumpfphasenhydrierung abgezweigten Frakton herge-
stellte Maische wird nach Kompression mittels Hochdruck-
pumpe 16, und nach Vereinigung mit dem aufkomprimierten
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Kreislaufgas Uber Leitung 17 und Wéarmetauscher 18 im
Warmetausch mit dem rickstandsfreien Abstrom der
Sumpfphasenhydrierung in einem Ofen 19 weiter erhitzt und
der Sumpfphasenhydrierung in Reaktor 20 zugefthrt. An-
schlieBend durchlauft das den Sumpfphasereakior 20 ver-
lassende Produkt einen Heif3abscheider 21, aus dem ein
feststofthaltiger Strom Uber Leitung 22 ausgeschleust wird,
der weiter aufgearbeitet wird. Aus den Gber Kopf im
HeiBabscheider 21 abgehenden feststoffireien Produkten
wird nach Abklhlung in Warmetauscher 18 durch die zu-
geflhrte Maische aus einem Zwischenabscheider 23 die als
Anmaischél dienende Fraktion, Leitung 24, ausgeschlsust.
Uber einen Kihler 25 wird weiter auf etwa 50 1C bis
Raumtemperatur abgekihlt und in einer Trennvorrichtung
26 in ein Abwasser, Leitung 27, einen gasformigen Strom,
Leitung 28, der Uber einen Gaswascher 29 unter Aus-
schieusung eines Abgases, leitung 30, zum Kreislaufgas,
Strom 14, gegeben wird und erzeugtes Kohiedi aufgetrannt,
das nach partieller Entspannung Uber Drosseiventit 31 und
Leitung 1, wie oben angegeben, der Gasphasenhydrierung
zugefihrt wird. .

Eine schematische Darstellung einer weiteren vorteil-
haften Ausgestaltung des erfindungsgeméBen Verfahrens
mit

31 - Quenchgasleitung vom Sumpiphasegas-Kreislauf zum
Gasphasereakior

32 - Ruckfhrleitung des abgearbeiteten Hydriergases der
Gasphase

33 - Kompressor des Gaskreistaufes der Gasphase
34 - Quenchgasleitung Gasphase

ist in Figur 2 der Zeichnung gegeben. Die Beschrei-
bung der in der Figur 2 dargesteliten Verfahrensfihrung
entspricht der Beschreibung von Figur 1 mit Ausnahme der
angegebenen zusatzlichen Elemente mit den Bezugszeichen
31, 32, 33 und 34.

Anspriiche

1. Veriahren zur Herstellung von Reformerfeed und
Heizél oder Diesel aus Kohle bei erhdhtem Druck und
erhdhter Temperatur bestehend aus einer Sumpiphasenhy-
drierung und einer angekoppeiten Gasphasenhydrierung,
wobei gemahliene Kohle, ggf. unter Zusatz von katalytisch
wirksamen Substanzen, mit einem Anmaischdl angemaischt
und aus dem Abstrom der Sumpiphasenhydrierung eine
feststoffhaltige Riickstandsfraktion ausgeschieust wird, die
rickstandsfreien fllichtigen Produkie abgekihli, ggf. von ein-
er als Anmaischd! dienenden Fraktion abgetrennt und der
Gasphasenhydrierung unterzogen werden, dadurch gekenn-
zeichnet, daB der Gesamtwasserstoffbedarf von Sumpf- und
Gasphasenhydrierung zunéchst in die Gasphasenhydrierung
als Frischwasserstoff, der weitgehend frei von den in einem
Kreislaufgassystem der Kohlehydrierung  enthalienen
Storkomponenten H,O, NH;, H,S, CO, CO, und C. bis
C.-Gase ist, eingesetzt wird und daB das hauptsachlich
nichtumgesetzten Wasserstoff enthaltende Abgas in das
Kreislaufgassystem der Sumpfphasenhydrierung gegeben
wird.

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeich-
net, daB der Frischwasserstoff, zusammen mit einer als
Kohled! in der Sumpfphasenhydrierung angefailenen Frak-
tion erhitzt, in die Gasphasenhydnierung, bei einem Men-
genverhaitnis von Wasserstoff zu Kohledl von mindestens
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entsprechend dem Gesamtwasserstoffoedarf in Sumpf- und
Gasphase, wobei der Gesamtdruck in der Gasphasenhy-
drierung niedriger als der Druck in der Sumpfphasenhydrie-
rung ist, eingesetzt wird, der Abstrom der Gasphasenhydrie-
rung unter Druck abgekihit wird, ein Raffinat, das weiter,
beispielsweise destiliativ, in Reformerfeed und Heizdl oder
Diesel aufgetrennt wird, sowie ein Abwasser abgetrennt
werden und der gasfdormig verbleibende Anteil nach Zwis-
chenkomprimieren auf das Druckniveau der Sumpfphasen-
hydrierung zu dem Kreisiaufgas der Sumpfphasenhydrie-
rung gegeben wird, welches nach Ausschieusen eines fir
die Aufrechterhaltung eines ausreichenden Wasserstoffpar-
tialdruckes geniigenden Abgasanteils, ggf. zusammen mit
der Maische, weiter erhitzt und der Sumpfphasenhydrierung
zugefuhrt wird und daB nach weiterer Abkihlung des
rickstandsfreien Sumpfphaseproduktes auf etwa 50 1C bis
Raumtemperatur unter Ausschieusung eines u. a. Ammo-
niak und Schwefelwasserstoff enthaltenden Abwassers die
als Kohledl anfallende flussige Frakition, ggf. nach partieller
Entspannung, und nach Erhitzen mit dem Frischwasserstoff
in die Gasphasenhydrierung geflihrt wird.

3. Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, dadurch
gekennzeichnet, daB der Gesami-Frischwasserstoffstrom
aufgeteilt wird in eine Teilmenge, die dem Gasphasen-Feed
vor Eintritt in die Gasphasenhydrierung zugefihrt und die
restliche Teilmenge, die als Quenchgas zur Temperaturre-
gelung in die Gasphasenhydrierung gefihrt wird.

4, Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 3,
dadurch gekennzeichnet, daB zusatzlich aus dem Kreislaui-
gas der Sumpfphasenhydrierung Quenchgas in die Gaspha-
sehydrierung eingespeist wird.

5. Verfahren nach einem der Anspriche 1 bis 4,
dadurch gekennzeichnet, daB zur Ruckfihrung eines Teils
des abgearbeiteten Hydriergases und Einspeisung als
Quenchgas in die Gasphasenhydrisrung bzw. Zuflhrung
zum Gasphasen-Feed die Gasphasenhydrierung mit einem
eigenan Gaskreislauf ausgestattet wird.

8. Verfahren nach einem der Anspriche 1 bis 5,
dadurch gekennzeichnet, da die Gasphasenhydrierung mit
Frischwasserstoft bei einem wenigstens um 50 bar niedrige-
ren Druck als die Sumpiphasenhydrierung ablauft.

7. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 6,
dadurch gekennzeichnet, daB die Sumpfphasenhydrierung
bei einem Druck von 100 bis 400 bar und die Gasphasen-
hydrierung bei einem Druck von 50 bis 200 bar durch-
gefuhrt wird.

8. Verfahren nach einem der Anspriche 1 bis 7,
dadurch gekennzeichnet, daB in der Gasphasenhydrierung
bei einem Mengenverhdlinis von Wasserstoff zu Kohiedl
von 1000 bis 5000, vorzugsweise 1500 bis 3000 mdft
Kohied! gearbeitet wird.

9. Verfahren nach einem der Anspriche 1 bis 8,
dadurch gekennzeichnet, daB der Abstrom der Gasphasen-
hydrierung durch Warmetausch mit dem der Gasphasenhy-
drierung zugefiihrien Kohledl abgekiihit wird.

10. Verfahren nach einem der Anspriche 1 bis 9,
dadurch gekennzeichnet, daBB nach Ausschieusung der
riickstandshaltigen Fraktion aus dem Abstrom der Sumpt-
phasenhydrierung und Ausschleusung nach weiterer
Abklhlung des insbesondere Ammoniak und Schwefeiwas-
serstoff enthaltenden Abwassers, das neben hauptsachiich
Wasserstoif insbesondere Kohlenmonoxid, Kohiendioxid und
flichtige Kohienwasserstoffe enthaltende Kreislaufgas unter
Systemdruck oder auch nach Entspannen einer QOlwasche
unterzogen wird.
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11. Verfahren nach einem der Anspriche 1 bis 10,
dadurch gekennzeichnet, daB die als Kohledl anfaliende
flussige Fraktion vor Zufihrung in die Gasphasenhydrierung
zur noch weitergehenden Entfernung geldster Gase weiter
entspannt und von den anfallenden gasformigen Bestandiei-
len getrennt wird, wonach sie ggf. wieder auf den fir die
Gasphasehydrierung erforderiichen Druck gebracht wird.

12. Verfahren nach einem der Anspriche 1 bis 11,
dadurch gekennzeichnet, daB das Kreislauigas der Sumpf-
phase zusammen mit der Maische durch Warmetausch mit
dem nach Ausschleusung des Rickstandes erhalienen Ab-
strom aus der Sumpfphasenhydrierung aufgeheizt wird.
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