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(54) Verfahren zur Verflüssigung und zur Separation von in Erdgas oder Erdölgas enthaltenem 
Propan, Butan und höheren Kohlenwasserstoffen

(57) Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Verflüs-
sigung und zur Separation von in Erdgas oder Erdölgas
enthaltenem Propan, Butan und höheren Kohlenwasser-
stoffen, dadurch gekennzeichnet, dass das Erdgas
oder Erdölgas kontinuierlich durch wenigstens einen Re-
aktor (2) geleitet wird, der mit einer Mehrzahl von ther-

moelektrischen Modulen (4) ausgerüstet ist, die gesteu-
ert durch eine Steuereinheit (1) jeweils mit elektrischer
Energie versorgt werden, um den den Reaktor durch-
strömenden Gasstrom abzukühlen, wonach kondensier-
tes Propan, Butan und höhere Kohlenwasserstoffe aus
dem Restgasstrom entfernt werden.
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Beschreibung

[0001] Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren
zur Verflüssigung und zur Separation von in Erdgas oder
Erdölgas enthaltenem Propan, Butan und höheren Koh-
lenwasserstoffen. Bei Verwendung von verbesserten
Thermoelementen kann das Verfahren auch zur Verflüs-
sigung aller Erdgaskomponenten angewendet werden.
[0002] Die Verflüssigung von Naturgas gewinnt an Be-
deutung, da der Verbrauch von Erdgas in den Industrie-
staaten zunimmt und in den aufstrebenden Ländern wie
China und Indien der Energiebedarf drastisch steigt und
der hohe Erdölpreis die Nachfrage nach dem Alternativ-
produkt "Erdgas" stark belebt. Optimierungen bei der
Erdgasverflüssigung mit thermodynamischen Kreispro-
zesse wie Joule-Thomson-Verfahren, Linde-Hampson-
oder Claude-Prozess habe dazu geführt, dass die Gas-
verfüssigung und der Transport des verflüssigten Gases
gegenüber der Alternative des Transports des Gases
durch Pipelines bei kürzeren Längen der Pipelines zu
lohnen beginnt. Die Wettbewerbsfähigkeit von verflüs-
sigtem Gas oder LNG (Liquefied Natural Gas) hat sich
durch die zunehmende Nachfrage ständig verbessert
und eine Kostenreduktion entlang der gesamten LNG-
Versorgungskette mit sich gebracht. Die Kosten für diese
LNG-Versorgungskette sind in den vergangenen Jahren
bereits deutlich zurückgegangen, dennoch muss die Erd-
gasverflüssigung im Hinblick auf verbesserte ökonomi-
sche und ökologische Effizienz weiter optimiert werden,
damit der Einsatz von Erdgas eine dauerhafte Alternative
zum Erdöl ist. Gerade der Verflüssigungsprozess fordert
neue Lösungen mit verbesserten operativen Alternativen
heraus. Das trifft besonders dann zu, wenn Erdgas mit
hohem Stickstoffgehalten nicht ökonomisch verwertet
werden kann, da sich der Transport eines so energiear-
men Brennstoffs nicht lohnt und eine Zumischung in vor-
handene Erdgastransportsysteme aus Qualitätsgründen
verworfen werden muss.
[0003] Außerdem gibt es sehr viele Erdgaslagerstät-
ten mit relativ geringen wirtschaftlich förderbaren Reser-
ven, die mit konventionellen Technologien nicht wirt-
schaftlich erschlossen werden können.
[0004] Eine weitere Entwicklung bei der Förderung
und dem Transport von kondensatreichen Erdgasen, die
sich aus den fallenden Förderdrücken ergeben, ist zu-
nehmend im Blickpunkt der Erdgasproduzenten. Diese
Erdgase werden mittels "Low Temperature Separation"
Prozessen in geeigneten Anlagen von den höheren Koh-
lenwasserstoffen befreit, wobei man sich bei der Druck-
reduzierung den Joule-Thomson-Effekt zunutze macht.
Wenn wegen des abnehmenden Förderdrucks die durch
die Druckreduzierung erzeugte Kühlleistung nicht mehr
ausreichend ist, müssen externe Kühlquellen herange-
zogen werden.
[0005] Im vorrangigen Focus steht allerdings Erdöl-
gas, das bis heute zur Energieversorgung noch wenig
genutzt wird, denn noch immer werden ca. 100 Mrd. m3

Erdölgas im Jahr in die Atmosphäre abgelassen, teilwei-

se sogar unverbrannt. Bisher hat sich kein Verfahren als
wirtschaftlich erwiesen, das in die Atmosphäre abgelas-
sene Erdölgas so zu behandeln, dass eine messbare
Entlastung der Umwelt eintritt und wirtschaftlich verwert-
bare Produkte aus dem Erdölgas gewonnen werden kön-
nen. Möglichkeiten der Verstromung scheitern meist an
der fehlenden Infrastruktur und den fehlenden Verbrau-
chern. Die Einspeisung von Erdölgas in möglicherweise
vorhandene Erdgasleitungen verbietet sich meist durch
die unterschiedlichen Qualitätsmerkmale und die Ge-
fahr, die Versorgungssicherheit negativ zu beeinflussen,
vor allem dann, wenn mit dem Ausfall von höheren Koh-
lenwasserstoffen während des Transportes zu rechnen
ist. Es bleibt zwar grundsätzlich noch die Möglichkeit,
schwere Kohlenwasserstoffe aus dem Erdölgas zu se-
parieren und zu verkaufsfähigen Produkten zu verarbei-
ten; technisch geeignete Verfahren dafür sind prinzipiell
vorhanden, aber nach dem heutigen Stand zu komplex
und für den Einsatz in Erdölfeldern wenig geeignet. Erst
operativ einfachere und wirtschaftlichere Verfahren wer-
den praktisch die Möglichkeit eröffnen, Erdölgas wirt-
schaftlich zu verwerten und die schädlichen Umweltein-
flüsse, die sich aus dem Ablassen von Erdölgas in die
Atmosphäre ergeben, zu reduzieren.
[0006] Thermoelektrische Module, die unter Ausnut-
zung des Peltier-Effekts elektrische Energie direkt in
Temperaturdifferenzen umwandeln, sind als Kühl- oder
Wärmequellen für verschiedene Anwendungen bekannt.
Aus WO 2004/076947 A1 ist der Vorschlag bekannt,
technische Gase, wie zum Beispiel Helium, Stickstoff
oder Sauerstoff, nach Vorkühlung mittels Stickstoff,
durch den Einsatz von Peltier-Elementen als Wärme-
pumpen, zu kondensieren. Allerdings werden hier nur
vorgegebene kleine Mengen des Gases aus einem Tank
der Kühlapparatur zugeführt und das darin erzeugte Kon-
densat anschließend in einen zweiten Tank überführt.
[0007] Es ist Aufgabe der vorliegenden Erfindung, ein
Verfahren anzugeben, mit dem sich Erdgas oder Erdöl-
gas zur Erzeugung von wirtschaftlich verwertbaren Kom-
ponenten in Form von flüssigem Propan, Butan und hö-
heren Kohlenwasserstoffen verarbeiten lassen.
[0008] Zur Lösung dieser Aufgabe dient das Verfahren
mit den Merkmalen des Patentanspruchs 1. Vorteilhafte
Ausführungsformen der Erfindung sind in den Unteran-
sprüche angegeben.
[0009] Gemäß der vorliegenden Erfindung wird das
Erdgas oder Erdölgas kontinuierlich durch wenigstens
einen Reaktor geleitet, der mit einer Mehrzahl von ther-
moelektrischen Modulen ausgerüstet ist, die gesteuert
durch eine Steuereinheit jeweils mit elektrischer Energie
versorgt werden, um den den Reaktor durchströmenden
Gasstrom abzukühlen, wonach kondensiertes Propan,
Butan und höhere Kohlenwasserstoffe aus dem Rest-
gasstrom entfernt werden.
[0010] In einer bevorzugten Ausführungsform ist der
Reaktor in Durchströmungsrichtung in Segmente aufge-
teilt, wobei in jedem Segment wenigstens ein separates
thermoelektrisches Modul vorhanden ist, das von der
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Steuereinheit individuell ansteuerbar ist, um so entlang
der aufeinanderfolgenden Segmente ein von der Steu-
ereinheit bestimmtes Kühlprofil in Strömungsrichtung zu
erzielen. Vorzugsweise ist jedes Segment wiederum in
Umfangsrichtung in mehrere Sektoren unterteilt, wobei
in jedem Sektor wenigstens ein thermoelektrisches Mo-
dul vorhanden ist.
[0011] Vorzugsweise wird für jedes thermoelektrische
Modul ein Maß für die Temperatur an seiner wärmeren,
von dem Reaktor abgewandten Seite und ein Maß für
die Temperatur an seiner dem Reaktor zugewandten,
kühleren Seite erfasst und daraus ein Maß für die Tem-
peraturdifferenz über das thermoelektrische Modul be-
stimmt. In einer bevorzugten Ausführungsform verwen-
det die Steuereinheit die erfassten Temperaturen und
Temperaturdifferenzen für die thermoelektrischen Mo-
dule, um nach einem vorgegebenen Algorithmus die je-
dem thermoelektrischen Modul zuzuführende elektri-
sche Leistung zu bestimmen und mittels Zuführung von
Kühlmittel für eine vorgegebene Wärmeabfuhr auf der
wärmeren Seite jedes thermoelektrischen Moduls zu sor-
gen, um so dessen Wirkungsgrad zu optimieren. Dies ist
möglich, da der Wirkungsgrad (coefficient of perfor-
mance-COP) unter anderem von der Temperaturdiffe-
renz über das thermoelektrische Modul abhängt.
[0012] Zur Einstellung der Wärmeabfuhr können zum
Beispiel Kühlmittel mit zwei unterschiedlichen Tempera-
turen bereitgehalten werden, um durch gesteuerte Mi-
schung der beiden ein Kühlmittel mit gewünschter Tem-
peratur zu erhalten, das dann dem thermoelektrischen
Modul zugeführt wird, für das diese Kühlmitteltemperatur
gewünscht wird.
[0013] Zur Erfassung der Maße für die Temperaturen
kann zum Beispiel auf der Innenseite (im Normalbetrieb
der kühleren Seite) der thermoelektrischen Module ein
Netz von Widerstandsdrähten so angeordnet sein, dass
Widerstandsdrähte in Längsrichtung des Reaktors und
in dessen Umfangsrichtung so verlaufen, dass an jedem
thermoelektrischen Modul ein Überkreuzungspunkt ei-
nes in Längsrichtung verlaufenden Drahtes und eines in
Umlaufrichtung verlaufenden Drahtes liegt. Eine eben-
solche netzartige Anordnung von Widerstandsdrähten ist
auf der (im Normalbetrieb wärmeren) Außenseite der
thermoelektrischen Module vorgesehen. Durch Auswer-
tung der für alle Widerstandsdrähte gemessenen Wider-
stände kann für jedes thermoelektrische Modul ein Maß
für dessen Temperatur in der Innenseite und an der Au-
ßenseite ermittelt werden. Diese Werte können dann in
der Steuereinheit zu einer dem Wirkungsgrad der ther-
moelektrischen Module optimierenden Weise zur An-
steuerung der thermoelektrischen Module verwendet
werden.
[0014] In einer bevorzugten Ausführungsform wird das
nach Abtrennung von Propan, Butan und höheren Koh-
lenwasserstoffen verbleibende Restgas, insbesondere
das noch enthaltende heruntergekühlte Methan zur wär-
metechnischen Optimierung genutzt, anschließend ver-
brannt und aus der Verbrennung elektrische Energie ge-

wonnen, die dann in dem erfindungsgemäßen Verfahren
zum Betrieb der thermoelektrischen Module verwendet
wird. Diese Vorgehensweise ist besonders für entlegene
Förderstätten vorteilhaft, da so das verbleibende Rest-
gas in elektrische Energie umgewandelt werden kann,
um mit dieser elektrischen Energie Propan, Butan und
höhere Kohlenwasserstoffe zu verflüssigen, die dann im
verflüssigten Zustand in wirtschaftlicher Weise abtrans-
portiert werden können. Gleichzeitig wird das angefalle-
ne Restgas optimal verwertet und die nachteilige Beein-
flussung der Atmosphäre durch das Restgas minimiert.
[0015] Die thermoelektrischen Module werden zur di-
rekten Energieumwandlung als Kühler eingesetzt, aller-
dings war bislang bei der kommerziellen Nutzung noch
von einem relativ geringen Wirkungsgrad auszugehen.
Thermoelektrische Elemente werden nach der Lei-
stungszeit ZT charakterisiert, die sich aus dem Seebeck-
Koeffizienten S, der elektrischen Leitfähigkeit σ, der Wär-
meleitfähigkeit k und der Temperatur in Kelvin ergibt und
zwar durch ZT = S2 σT/k. In den letzten Jahren hat sich
das ZT der meisten Halbleitern minimal von 0,6 nach 1,0
bewegt, da die Wechselwirkung der eingehenden physi-
kalischen Eigenschaften untereinander eine Optimie-
rung erschwert. Ein Weg die Leistungszahl zu erhöhen
wird durch die Verwendung von Halbleitern von hohem
Atomgewicht und die Entwicklung von nanostrukturierten
Materialien erreicht. Zum Beispiel wurden in den letzten
Jahren nanostrukturierte Dünnfilm-Supergitter aus
Bi2Te3 und Sb2Te3 erzeugt, die ein ZT von ungefähr 2,4
bei Raumtemperatur hatten.
[0016] Im vorliegenden Zusammenhang wird aber
nicht auf die Verbesserung der Leistungszahl ZT der
thermoelektrischen Materialien selbst abgezielt, sondern
in einer bevorzugten Ausführungsform eher darauf ab-
gestellt, einen weiteren Leistungsindikator, nämlich den
Wirkungsgrad (coefficient of performance - COP) zu op-
timieren, der das Verhältnis der erzeugten Kühlleistung
zu der eingespeisten elektrischen Leistung wiedergibt.
Der Wirkungsgrad hängt sowohl von der Leistungszahl
ZT des thermoelektrischen Moduls als auch von der
Temperaturdifferenz ∆T über das Modul ab.
[0017] Die Erfindung wird im Folgenden anhand der
Figuren näher erläutert, in denen:

Fig. 1 Eine schematische Darstellung eines Reaktors
zur Ab- kühlung und Verflüssigung von Kom-
ponenten aus Erdgas und Erdölgas zeigt;

Fig. 2 ein Blockdiagramm der Funktionskomponen-
ten einer Vor- richtung zur mess- und steue-
rungstechnisch optimier- ten Durchführung des
Verfahrens zeigt, und

Fig. 3 den Wirkungsgrad COP als Funktion der Tem-
peratur an der gekühlten Seite des thermoelek-
trischen Moduls bei fester Temperatur an der
warmen Außenseite zeigt.
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[0018] In Fig. 1 ist schematisch ein Reaktor 2 gezeigt,
der in Längsrichtung, hier in vertikaler Richtung, von Erd-
gas oder Erdölgas durchströmt wird, wobei das Gas oben
eintritt und unten ein Gemisch aus verflüssigtem Propan,
Butan und höheren Kohlenwasserstoffen und gasförmi-
gem Restgas austritt, wobei die flüssigen Komponenten
aus dem Restgasstrom abgetrennt und zur weiteren Ver-
wertung gelagert werden.
[0019] Der in Fig. 1 zylindrisch dargestellte Reaktor 2
ist tatsächlich vorzugsweise ein länglicher, im Quer-
schnitt vieleckiger Körper, zum Beispiel im Querschnitt
ein Oktaeder. Eine solche Gestaltung mit vieleckigem
Querschnitt hat den Vorteil, dass verteilt über den Um-
fang jeweils ein thermoelektrisches Modul an ein im We-
sentlichen ebenes Stück der Außenfläche des Reaktors
angekoppelt werden kann, zum Beispiel würden sich im
Fall eines oktaedrischen Querschnitts des Reaktors acht
thermoelektrische Elemente 4 über den Umfang des Re-
aktors verteilen. Die Ankopplung der thermoelektrischen
Module 4 ist möglichst vollflächig und mit minimalen Wär-
meleitungsverlusten ausgeführt.
[0020] Neben der Unterteilung der thermoelektrischen
Elemente in mehre Einheiten entlang des Umfangs um
den Reaktor 2 sind die thermoelektrischen Module auch
segmentweise in unabhängige Segmente entlang der
Durchströmungsrichtung des Reaktors 2 unterteilt, zum
Beispiel in sechs Segmente in dem Ausführungsbeispiel
von Fig. 1. Die Aufteilung in Segmente in Längsrichtung
des Reaktors ermöglicht es, ein durch die Steuereinrich-
tung vorzugebendes Temperaturprofil entlang der
Durchströmungsrichtung durch den Reaktor durch indi-
viduelle Steuerung der thermoelektrischen Module 4 in
den einzelnen Segmenten einzustellen. Dazu wird jedes
thermoelektrische Modul 4, von denen es in jedem Seg-
ment zum Beispiel acht um den Umfang verteilt ergibt,
individuell mit elektrischer Energie versorgt, um die Kühl-
leistung individuell einzustellen. Ferner wird jedes ther-
moelektrische Modul 4 an seiner warmen, vom Reaktor
2 abgewandten Seite mit Kühlmittel versorgt, um die
durch das thermoelektrische Modul gepumpte Wärme
abzuführen.
[0021] Um für eine optimale Steuerung des Reaktors
und des Kühlvorgangs sorgen zu können, sind die ther-
moelektrischen Module an ihrer inneren, dem Reaktor
zugewandten Seite und an ihrer äußeren, vom Reaktor
abgewandten Seite mit Einrichtungen zum Erfassen ei-
nes Maßes für die Temperatur versehen. Dadurch lassen
sich die Temperaturen und Temperaturdifferenzen er-
fassen und eine entsprechende Steuerung und Versor-
gung der einzelnen thermoelektrischen Module mit elek-
trischer Energie durch die Steuereinheit sicherstellen.
Die Temperaturmessung und die Messung der Tempe-
raturdifferenzen dient ferner dazu, auch die Kühlung
durch zugeführtes Kühlmittel an der warmen Außenseite
der thermoelektrischen Module zu steuern. Dazu kann
es vorgesehen sein, dass die Steuereinheit den Kühlmit-
telfluss zu jedem thermoelektrischen Modul individuell
steuert, um so die über das thermoelektrische Modul

herrschende Temperaturdifferenz einzustellen. Zur
Steuerung können zum Beispiel auch zwei Kühlmittelre-
servoirs bereitgestellt werden, die auf verschiedenen
Temperaturen liegen, wobei dann die Steuereinheit dazu
vorbereitet ist, Kühlmittel aus dem ersten und dem zwei-
ten Reservoir mit einem Verhältnis zu mischen, das die
gewünschte Temperatur für ein individuelles thermoelek-
trisches Modul ergibt und das so hergestellte Kühlmittel-
gemisch diesem thermoelektrischen Element zuzufüh-
ren, um eine gewünschte Temperaturdifferenz über das
thermoelektrische Modul zu erhalten.
[0022] Die individuelle Einstellung der zugeführten
elektrischen Energie und der durch Kühlmittelzufuhr zur
Außenseite der thermoelektrischen Module abgeführten
Wärme zur Einstellung der Temperaturdifferenz sind
wichtig, um den Prozess der Verflüssigung von Propan,
Butan und höheren Kohlenwasserstoffen energetisch zu
optimieren. Wie Fig. 3 zeigt, hängt der Wirkungsgrad
COP bei gegebener Außentemperatur stark von der
Temperatur an der kühlen Seite des thermoelektrischen
Elements sowie von der Leistungszahl ZT ab. Nach der
vorliegenden Erfindung kann die Steuereinheit mit Algo-
rithmen versehen sein, die die Versorgung jedes ther-
moelektrischen Modul mit elektrischer Energie und mit
Kühlmittel zur Abfuhr von Wärme an der warmen Seite
so regelt, dass die Gesamtbilanz des Prozesses opti-
miert wird.
[0023] Fig. 2 zeigt eine Blockdarstellung der wesent-
lichen Funktionskomponenten einer Vorrichtung zur
Durchführung des erfindungsgemäßen Verfahrens. Die
Steuereinheit 1 ist hier mit zwei Komponenten darge-
stellt, nämlich einem programmierbaren Prozessor, der
auf Steuerschaltungen einwirkt, um die einzelnen ther-
moelektrischen Module 4 individuell mit elektrischer En-
ergie zu versorgen. An dem Reaktor 2 wird an den Innen-
und Außenseiten der thermoelektrischen Elemente
durch ein Netz von Widerstandsdrähten, das schema-
tisch als Sensornetz 6 angedeutet ist, Signale an die
Steuereinheit (1) geleitet. Aus den Widerständen der ein-
zelnen Widerstandsdrähte können ortsabhängige Werte
(mit einer etwa den Drahtabständen im Gitter entspre-
chenden Auflösung) für die Temperatur an der Innenseite
und an der Außenseite der thermoelektrischen Module
erhalten werden. Die Anordnung der Widerstandsdrähte
ist dabei so, dass jedem thermoelektrischen Modul 4 auf
seiner Innenseite und auf seiner Außenseite jeweils ein
Überkreuzungspunkt eines in Längsrichtung des Reak-
tors verlaufenden Widerstandsdrahts und eines in Um-
fangsrichtung verlaufenden Widerstandsdrahts zuge-
ordnet ist.

Patentansprüche

1. Verfahren zur Verflüssigung und zur Separation von
in Erdgas oder Erdölgas enthaltenem Propan, Butan
und höheren Kohlenwasserstoffen, dadurch ge-
kennzeichnet, dass das Erdgas oder Erdölgas kon-
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tinuierlich durch wenigstens einen Reaktor (2) gelei-
tet wird, der mit einer Mehrzahl von thermoelektri-
schen Modulen (4) ausgerüstet ist, die gesteuert
durch eine Steuereinheit (1) jeweils mit elektrischer
Energie versorgt werden, um den den Reaktor
durchströmenden Gasstrom abzukühlen, wonach
kondensiertes Propan, Butan und höhere Kohlen-
wasserstoffe aus dem Restgasstrom entfernt wer-
den.

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekenn-
zeichnet, dass die thermoelektrischen Module (4)
entlang der Durchströmungsrichtung des Reaktors
den Reaktor in Segmente aufteilen, wobei die ther-
moelektrischen Module (4) in den Segmenten von
der Steuereinheit (1) zur Lieferung eines von der
Steuereinheit bestimmten Kühlprofils entlang der
Segmente in Durchströmungsrichtung angesteuert
werden.

3. Verfahrens nach Anspruch 2, dadurch gekenn-
zeichnet, dass jedes Segment entlang der Länge
des Reaktors (2) in Durchströrmungsrichtung in Um-
fangsrichtung in eine Mehrzahl von Sektoren unter-
teilt ist, denen jeweils wenigstens ein thermoelektri-
sches Modul (4) zugeordnet ist.

4. Verfahren nach einem der vorhergehenden Ansprü-
che, dadurch gekennzeichnet, dass für jedes ther-
moelektrische Modul (4) ein Maß für die Temperatur
an seiner wärmeren, von dem Reaktor abgewandten
Seite und ein Maß für die Temperatur an seiner dem
Reaktor zugewandten, kühleren Seite erfasst und
daraus ein Maß wie Temperaturdifferenz über das
thermoelektrische Modul bestimmt wird.

5. Verfahrens nach Anspruch 4, dadurch gekenn-
zeichnet, dass die Steuereinheit (1) nach Maßgabe
der erfassten Temperaturen und Temperaturdiffe-
renzen über die thermoelektrischen Module (4) nach
einem vorgegebenen Algorithmus jedes thermo-
elektrische Modul (4) mit einer ermittelten elektri-
schen Leistung versorgt und der wärmeren Seite je-
des thermoelektrischen Moduls (4) jeweils individu-
ell Kühlmittel zur Wärmeabfuhr mit einer individuell
ermittelten Kühlleistung zuführt, um den Wirkungs-
grad jedes thermoelektrischen Moduls (4) zu opti-
mieren.

6. Verfahren nach Anspruch 5, dadurch gekenn-
zeichnet, dass Kühlmedien mit zwei unterschiedli-
chen Temperaturniveaus bereitgestellt werden und
die Steuereinheit die beiden Kühlmedien in einem
Verhältnis mischt, das eine gewünschte Kühlmittel-
temperatur ergibt, und dieses Kühlmittel mit der ge-
wünschten Kühlmitteltemperatur dem jeweiligen
thermoelektrischen Modul zuführt, das mit der ge-
wünschten Kühlmitteltemperatur versorgt werden

soll.

7. Verfahren nach einem der vorhergehenden Ansprü-
che, dadurch gekennzeichnet, dass das vor der
Kühlung durch die thermoelektrischen Module (4)
bei vorhandenem höheren Druckniveau des Gas-
stroms der Joule-Thomson-Effekt oder der Ranque-
Hilsch-Effekt zur Erzielung einer Vorkühlung ver-
wendet wird und der vorgekühlte Gasstrom durch
die thermoelektrischen Module weiter abgekühlt
wird.

8. Verfahren nach einem der vorhergesehenen An-
sprüche, dadurch gekennzeichnet, dass Wider-
standsdrähte in Umfangsrichtung des Reaktors in
jedem Segment und in Längsrichtung des Reaktors
in jedem Sektor an der inneren, dem Reaktor zuge-
wandten der thermoelektrischen Module und an der
äußeren, dem Reaktor abgewandten Seite der ther-
moelektrischen Module geführt sind, so dass sich
bei jedem thermoelektrischen Modul an der Innen-
seite und an der Außenseite ein Kreuzungspunkt ei-
nes in Umfangsrichtung verlaufenden und eines in
Längsrichtung verlaufenden Widerstandsdrahtes
ergibt und das die Steuereinheit die Widerstands-
messungen in jedem Widerstandsdraht auswertet,
um für jedes thermoelektrische Modul ein Maß für
die Temperatur an der Innenseite und an der Außen-
seite zu bestimmen.

9. Verfahren nach einem der vorhergehenden Ansprü-
che, dadurch gekennzeichnet, dass im Restgas
enthaltende Kühlpotential für den Prozess genutzt
und enthaltene Kohlenwasserstoffe dazu verwendet
werden, um durch deren Verbrennung elektrische
Energie zu erzeugen, wobei die so erzeugte elektri-
sche Energie zur Versorgung der thermoelektri-
schen Module verwendet wird.

10. Vorrichtung zur Durchführung eines Verfahrens
nach Anspruch 1, gekennzeichnet durch
einen Reaktor (2), durch den Erdgas oder Erdölgas
kontinuierlich hindurchleitbar ist,
eine Mehrzahl von thermoelektrischen Modulen (4)
ausgerüstet ist, die an den Reaktor zu dessen Küh-
lung angekoppelt sind,
eine Steuereinheit (1), die dazu vorbereitet ist, die
thermoelektrischen Module (4) nach einem vorge-
gebenen Algorithmus in Abhängigkeit von die Tem-
peratur der thermoelektrischen Module repräsentie-
renden Signalen diese mit elektrischer Energie zu
versorgen, um den den Reaktor durchströmenden
Gasstrom abzukühlen,
Einrichtungen zum Abführen von kondensiertem
Propan, Butan und höhere Kohlenwasserstoffen aus
dem Restgasstrom.
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Geänderte Patentansprüche gemäss Regel 137(2)
EPÜ.

1. Verfahren zur Verflüssigung und zur Separation
von in Erdgas oder Erdölgas enthaltenem Propan,
Butan und höheren Kohlenwasserstoffen, dadurch
gekennzeichnet, dass das Erdgas oder Erdölgas
kontinuierlich durch wenigstens einen Reaktor (2)
geleitet wird, der mit einer Mehrzahl von thermoelek-
trischen Modulen (4) ausgerüstet ist, die gesteuert
durch eine Steuereinheit (1) jeweils mit elektrischer
Energie versorgt werden, um den den Reaktor
durchströmenden Gasstrom abzukühlen, wonach
kondensiertes Propan, Butan und höhere Kohlen-
wasserstoffe aus dem Restgasstrom entfernt wer-
den, dass die thermoelektrischen Module (4) entlang
der Durchströmungsrichtung des Reaktors den Re-
aktor in Segmente aufteilen, wobei die thermoelek-
trischen Module (4) in den Segmenten von der Steu-
ereinheit (1) zur Lieferung eines von der Steuerein-
heit bestimmten Kühlprofils entlang der Segmente
in Durchströmungsrichtung angesteuert werden,
dass jedes Segment entlang der Länge des Reak-
tors (2) in Durchströmungsrichtung in Umfangsrich-
tung in eine Mehrzahl von Sektoren unterteilt ist, de-
nen jeweils wenigstens ein thermoelektrisches Mo-
dul (4) zugeordnet ist, und dass für jedes thermo-
elektrische Modul (4) ein Maß für die Temperatur an
seiner wärmeren, von dem Reaktor abgewandten
Seite und ein Maß für die Temperatur an seiner dem
Reaktor zugewandten, kühleren Seite erfasst und
daraus ein Maß wie Temperaturdifferenz über das
thermoelektrische Modul bestimmt wird, und dass
die Steuereinheit (1) nach Maßgabe der erfassten
Temperaturen und Temperaturdifferenzen über die
thermoelektrischen Module (4) nach einem vorge-
gebenen Algorithmus jedes thermoelektrische Mo-
dul (4) mit einer ermittelten elektrischen Leistung
versorgt und der wärmeren Seite jedes thermoelek-
trischen Moduls (4) jeweils individuell Kühlmittel zur
Wärmeabfuhr mit einer individuell ermittelten Kühl-
leistung zuführt, um den Wirkungsgrad jedes ther-
moelektrischen Moduls (4) zu optimieren.

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekenn-
zeichnet, dass Kühlmedien mit zwei unterschiedli-
chen Temperaturniveaus bereitgestellt werden und
die Steuereinheit die beiden Kühlmedien in einem
Verhältnis mischt, das eine gewünschte Kühlmittel-
temperatur ergibt, und dieses Kühlmittel mit der ge-
wünschten Kühlmitteltemperatur dem jeweiligen
thermoelektrischen Modul zuführt, das mit der ge-
wünschten Kühlmitteltemperatur versorgt werden
soll.

3. Verfahren nach einem der vorhergehenden An-
sprüche, dadurch gekennzeichnet, dass das vor
der Kühlung durch die thermoelektrischen Module

(4) bei vorhandenem höheren Druckniveau des Gas-
stroms der Joule-Thomson-Effekt oder der Ranque-
Hilsch-Effekt zur Erzielung einer Vorkühlung ver-
wendet wird und der vorgekühlte Gasstrom durch
die thermoelektrischen Module weiter abgekühlt
wird.

4. Verfahren nach einem der vorhergesehenen An-
sprüche, dadurch gekennzeichnet, dass Wider-
standsdrähte in Umfangsrichtung des Reaktors in
jedem Segment und in Längsrichtung des Reaktors
in jedem Sektor an der inneren, dem Reaktor zuge-
wandten der thermoelektrischen Module und an der
äußeren, dem Reaktor abgewandten Seite der ther-
moelektrischen Module geführt sind, so dass sich
bei jedem thermoelektrischen Modul an der Innen-
seite und an der Außenseite ein Kreuzungspunkt ei-
nes in Umfangsrichtung verlaufenden und eines in
Längsrichtung verlaufenden Widerstandsdrahtes
ergibt und das die Steuereinheit die Widerstands-
messungen in jedem Widerstandsdraht auswertet,
um für jedes thermoelektrische Modul ein Maß für
die Temperatur an der Innenseite und an der Außen-
seite zu bestimmen.

5. Verfahren nach einem der vorhergehenden An-
sprüche, dadurch gekennzeichnet, dass im Rest-
gas enthaltende Kühlpotential für den Prozess ge-
nutzt und enthaltene Kohlenwasserstoffe dazu ver-
wendet werden, um durch deren Verbrennung elek-
trische Energie zu erzeugen, wobei die so erzeugte
elektrische Energie zur. Versorgung der thermoelek-
trischen Module verwendet wird.

6. Vorrichtung zur Durchführung eines Verfahrens
nach Anspruch 1, gekennzeichnet durch
einen Reaktor (2), durch den Erdgas oder Erdölgas
kontinuierlich hindurchleitbar ist,
eine Mehrzahl von thermoelektrischen Modulen (4)
ausgerüstet ist, die an den Reaktor zu dessen Küh-
lung angekoppelt sind,
eine Steuereinheit (1), die dazu vorbereitet ist, die
thermoelektrischen Module (4) nach einem vorge-
gebenen Algorithmus in Abhängigkeit von die Tem-
peratur der thermoelektrischen Module repräsentie-
renden Signalen diese mit elektrischer Energie zu
versorgen, um den den Reaktor durchströmenden
Gasstrom abzukühlen,
Einrichtungen zum Abführen von kondensiertem
Propan, Butan und höhere Kohlenwasserstoffen aus
dem Restgasstrom,
wobei die thermoelektrischen Module (4) entlang der
Durchströmungsrichtung des Reaktors den Reaktor
in Segmente aufteilen, wobei die Steuereinheit dazu
vorbereitet ist, die thermoelektrischen Module (4) in
den Segmenten von der zur Lieferung eines von der
Steuereinheit bestimmten Kühlprofils entlang der
Segmente in Durchströmungsrichtung anzusteuern,
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wobei jedes Segment in Umfangsrichtung in eine
Mehrzahl von Sektoren unterteilt ist, denen jeweils
wenigstens ein thermoelektrisches Modul (4) zuge-
ordnet ist, und wobei für jedes thermoelektrische Mo-
dul (4) ein Maß für die Temperatur an seiner wärme-
ren, von dem Reaktor abgewandten Seite und ein
Maß für die Temperatur an seiner dem Reaktor zu-
gewandten, kühleren Seite erfasst und daraus ein
Maß wie Temperaturdifferenz über das thermoelek-
trische Modul bestimmt wird, und dass die Steuer-
einheit (1) dazu vorbereitet ist, nach Maßgabe der
erfassten Temperaturen und Temperaturdifferen-
zen über die thermoelektrischen Module (4) nach
einem vorgegebenen Algorithmus jedes thermo-
elektrische Modul (4) mit einer ermittelten elektri-
schen Leistung zu versorgen und der wärmeren Sei-
te jedes thermoelektrischen Moduls (4) jeweils indi-
viduell Kühlmittel zur Wärmeabfuhr mit einer indivi-
duell ermittelten Kühlleistung zuzuführen, um den
Wirkungsgrad jedes thermoelektrischen Moduls (4)
zu optimieren.
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