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Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstelling synthetiseher, geshitigter Kohlenwasser-
stoffe, wobel man von ferten Urennstoften ansreht und sie in hochwertige, {Hissize Brennstoffe mit
groBerern Wasserstotfgehnlt fiherfihrt, ’

Das Verfahren nmfalit oine an sich bekannte Destillation des Ansgangsmaterials wie Lignit, Torf u. a.
bei t{efer Temperatur in einem Apparate | (aserzenger, Retorte. Destillierappurat w. dgl). in welchem
die betreffenden Ausgangsmaterialien unter zweekdienlicher Erwiirmnng vou cinem Gas- oder Dumpl-
strom (Wasseroas, Wasserdampl, Restgase der Verkokung oder der Herstellang [lissiger Lechniselier
Brennstofie) durchzoren werden: belm Ausiyitt suy dem Gaserzeuger werden die Gase nweh vorgingigoer
Refnignng einer katalytischen Behandlung unterworfen,

10 Die Erfindung betrifft Verbesserunuen dieses bekannten Verfahrens. welehe es cvmiglichea, dureh
heszere Ansmutzung der zn behundeliden Ausgaugsuaterinfien und der withread der Tmwandlung ent-
wickelten Wirme wirtschaftlicher und rascher zu arbeilen, kae gesagt. cine anvergleieblich bessere
Aushente als mittels der heKannten Verfuhren zu evzieten. Ty Wesen bestehen die Yerbesserangen darin,
da man Mittel verwendet. duech dic in die Apparate. die den Kaialysator enthalten und ju denen sich

18 dic erste Stufe dor Umwandlung vollzieht. Gase eingefiihrt werden kiinnen. die miglichst reich an Kohlen-
stoff, Wasscrstoff nnd abgebbaren Wirmeeinheiten sind,

Zu diccem Zweek werden erfindungseemi@ die den (zasevzeuger ((zenerator, Hetorte, Destilliar-
apparat usw.) verlassenden (zase in ihrer (Gesamfheit. mindestens alber unter Beibehaltung des gesamten
{ichaltes an schweren Kohlenwasserstoffen. den Kafalysatoren augefithrt, Man erreicht dies, indem man

20 in sfmtlichen Apparaten sinschlieBlich der Verhindungerohra einn Temperatur anfrechterhdlt. bei walchar
koinerlei Kondensation stattfinden kann. sa daB eine Abscheidung schwerer Kohlenwasserstoffs, ins-
hesondere sclcher. die schon oherhalb 400° © kondensieven, verhindert wird. Dahel mufl man sich vor
Angen halten, daB diers vorteilhafte Witkang nur zustande kammt. wenn die Geschwindighkeit dee Gas-
stromes enteprechend hoeh gehalten und gleichzeitiy der Katalysatorapparat so ausgehaunt ist, dal die

25 Beibehaltung der sehiweren Kohlenwasgerstoife auch entsprechend natrhar gemacht wird.

Zu dicsem Zwecke ist der den Katalysator enthaitende Apparat in mehrere Abteilnngen gateilt,
dia in Serie geschaltet sind; simtliche Abteihmpen samt den Verbindungsleitungen werden auf soleher
Temperatur gehalten, daf keine Kondensution stattlindet. Die Unterteilung des Apparates bewirkt,
daf} die schon hei 400° kondensierburen Déimple wenan so ihren Teil an der Beaktion haben, wie die exst

30 bei 150 und 200° kondensierburen, Su komamt es, du im ernten Katalysstor eine sllgemeine Hydricrung
einlritt, cine Desoxydation der leicht an hydrierenden Verhinduugen, in einem Augenblick, wo diese
aus den zwischen dem Gaserzeuger und den Katalysatorriumen eingeschalteten Wischern austraten,
Von den nicht kondensierbaren Stoffen lefert Kohlenoxyd bekanntlich CH,, wihrend gleichzeitiy die
kondensierharerr Stoffs, wie Phenol, ihren Ranemtotf verlieren tnd in Benzol dbergehan.

3 In dieser vorbersitenden Kataiysa kann man nicld sogleich dio endgiltize Anreicherung durch-
fiihren. Aus diesem Grunde tahrt man dia geramte Gasmenge, immer unter Vermeidung jeder Konden-
sation heim Durchgang dureh den Apparaf, in eina zweite Katalysatorkammer, wo dis endgfitige An-
reichernng stattfindet. Dies geschivhl zunichst durch eine Aulspalinng, d. h. eine Offnung dec Ketic,
sowohl beim Methap und scinen Homologen, die sich cben erst dureh Wasserstollanlageruny gebildet

400 haben ale auweh bei jenen Verbinduneen dewelben Rethe von gesittigtern Charekter {Dekan, Undekan,
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Dodekazn usw.), die ju don Goudrondsmpfen enthaiten sind und mitgelithzl wezdeg. Das Anfspalien
ermiglicit es, daf in einem. dritten Katalysatorrawme eine newe Ifydricrung mittels des Wasserstofies
stattfindet, der im zweilen Katalysaiorraon frei wird. Im dritten Katalysatorrawm findet wiso gleich-
geitig Polymerisation, de begfiostigt wird, dureh dic Gegenwart naszierenden Wasserstoffes nnd Sitti-

5 sung von allen kondensierbaren und nicltt kondepsierbaren Verbindungen mit Wassersfoff statt. Zum

Zwecke dieser sehlieBlivhen S#ttigung waren die betreffenden Verbindungen in der zweifen Katalysator-
kammer zerdegt wordeu.

Wepn man wihrend der Befniging der Gasmasse beim Austyitt ans demn Gaserreuger, heim Drreh-
sug vom Wascher zuv den Katalysatoren und wilend demn Durchgang des Gases dnrch die Katalysator-

10 riume stets eine Temperatur anfrecht hilt, die Kondensationen nicht zustande kommen @Rt so wird
dieze Temperatur doch alim#hlich sinkend in dem MaBe, als man dem Austritt des Gases ang dem dritten
Kalalysaiorraum niher kommt wnd dies nielt mur deshalb, weil dic mechanisehe Mitnahme der konden-
giczharen Predukie znm Teil thre Kondensation vechindert. soudern vor alleny veil die Produlite immer
leichter werden.

15 Man miub daker in den Wischern und den Rohrleitungen, die zn den Katalysatorrdumen fithren,
oine Temperatyr anfrechterhalten, die bei etwa 300° C jedoch i eht hither liest, dagegen in den Kataly-
saforEfumen nur mehr eine Temperwtur, die 250° nicht fiberschreitet. ’

YerfindungsgemaB wird der Sirom vou warmen Zusatzgasan vor dem Durchgang durch die {rischen
71t hehandelnden Massen fiher heifen Iols gefihri, der ven einer vorangehenden Arbeftsweise stammt.

20 7n diesem Zwecke teilt man den Gaacrseuger in zwel Tlemente, weiche der Reihe nach von den
heifen Zusatzzasen durchzogen werden. Eines dicsor Elemente, u. zw. das dem Eintritt ndhere, ist bererts
in der Hanptsache duzch sinen vorangehenden Arbeitsgang ersehdpit, nnd enthilt daber vor allem heiBien
Koks, wihrend das zweite Element der Reihe mit nenem Moterial beschickt ist, dus somit der Destillation
anterwerfen witd, wobel natiirtich die beiden Elemente abwechselnd die oben geschilderten Funkiionen

26 haben, '

Ant diese Weise konn mon dic zuéhtadichen Gasa vorwdrmen und verweriei so die im Koks noeh
enthaltene Wirmemenge, wobcl man zu gleicher Zeji den Gehalt an Hohlenstoff in des zusdtalichen
(iasen steigert. Insbesondere goht das kehlensiurehaitige Gus, dus einen Teil der heiBen Gase bildet.
in Kohlenoxydgas iher, welches geeigneter dst, in dem Vergang der Wasserstoffanlagerung, der ich in

%0 den Katalysatorrfunen abspiclt, mitzuwwirleen.

Zur praktisehen Durchiithrang des verbesserten Verfahrens kann meu sich einer Anlage bedienen,
wie sie schemuiisel in Fig. 1 der Zeichnung dargestellt ist, - :

Durch eine Heizschlange I TGt man einen ans einer Destillation herrihrenden Gasstrom streichen.
der z. B. reich an Wasserstof und Methan sein soll, wihrend wesentlich geringere Mengen von Kohlen-

35 oxyd. Stickstoff und von Eohlsnwasserstoffen der Relbe CnHn zugegen sind.

Dicses Gas streicht in erhitztem Znstande von uhen wach mten durch Destilliarhlasen 2, die mit
cinem Brenustoff, 5 B. Lignit, gefillit sind. In den Blasen findet eine trockene Liestillation der Lignite
hoi tiefer Temperatnr statt. Die bei dieser Destillation entstehenden Gase enthalten Kohlenoxyd, Wasser-
stoff und = B. 15—20 %, gasftmiger ungesittigior Kohlenwassersintie.

40 Man erhilt anf diese Weise ein Cemisch mit einer ansehnlichen Menge von unbestindigen Azetyien-
Tohlenwasssrstoffen Cn Hyn—-p, von denen sich ein gewisser Tejl nnter Bildung von Teer au kondensieren
sucht. Die Temperstur der Destilliorblase 2 und des angrenzenden Rohesystemes wird geniigend hoelt
sehalten, um eine solche Kondensation vollkommen zn verhindem.

Das gesunmte Gasgemisch, das sowoh! die permanenten Gase aly unch Jelcht kondensierbare Dampfe

45 enthilt, tritt bei 3 in ciucn Waseher fiber, der mit einer zur Reinigung diependen Masse z. B. mit Laming-
scher Masse welilllt ist; dicse besteht ans einem Gemiseh von Kalk und Eisenoxyd, das durch Sigespine
pords gemucht und auf cutsprechende Temperatur geheizt wird. Diesc Magse hefreit das Gas von der

. Hauptmenge des darin cnthaltenen Sehwefels, der groftenteils der Destillation der Lignite enfstammt.
Die Temperatur, suf dic man den Relnigungsapparat bringt, .jst, wie oben erwihnt, nicht hher als 350 C

50 nnd birgt dafix, dab keine Eondensation derim Gasgemisch enthaltenen sehweren Koblenwaszerstoffe

stuttiindet.

Hian crhalt also beim Austritt aus dem Reinignngegefi 2 cin Gasgemisch, das von dem grifieren
Teile uller schidlichen Bestandtails, inshesondere von Schwelel freiund mit Azetylen-Kohlenwasserstolfen
beladen ist, welche die spiter beschrishanen stufenweise durchgefithrten katalytischen rozesse einleiter
und beginsticen und dia Timwandinng des Gasgerischos in flissigen Brennstoff regein.

Das den Appaiat 3 verlassende Gasgeniseh tritt gundehst bel £ in ein erstes Kutalysutorrohr
ans Dimsstein, der mit Wickelpulver imprigniert ist nud auf 180—200° erhitzt wird, Dobei crhilé
man eina grofers Wenge Methan im Gasgemisch, wihrend die Phenole in Benzol itbergehen. s vollzieht
Rich also, wie hereits ohen ansgefiihet, im exsten Eatalysatorraum eine aligemeine Hydrierung. Dieses
60 Gemiscl, das mit Methan beladen ist und das immer noch nepnenswerte Mengen Azetylen-Kohlenwasser-

stoffe opthalt, wird bei 5 iiber mit Vanadin oder Nicke] préiparicvten, anf 200—250? arhitzten Bimsslein
geleiiet, Dabei wird das Methan unter Bildung ven Azetylen und Waseerstof? dehydriert. Hier tritt also
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wic oben berelts erlintert, eine Aufspaltung eln. sowohl was das Methan hetrifft, das verher durch Satti-
gung mit Wasserstolf gebildet wurde, als aueh jener Stoffe aus derselben Reihe (Dekan, Undekan, Dedekan
usw,), dic in geshttigter Zustande mitgefihtt wurden. u. zw. in den Dimpfen des Goudroms.
Das junmehr an Azetvlen- Kohlenwasserstoffen sehr reiche (rasgemriech wird bei £ fiher mit Nickel
4 und Kobali beladenen, auf etwa 180° erhitzten Bimsstein geleitet, wodurch eine Polymerisation der
Anetylen-Kohlenwasserstotfe nustande kommt; zu rleicher Zeit mit der Uberlihrung in gesiittiyte Kubien-
wasserstatte, von allen jenen YVerbindungen, die int zweiten Katalysatorraum sufyespellen worden waren;
man erhilt ein Gaspemisch, das heim Verlassen des Katalysatorrohres 6 cine Anzahl polymerisierter
Azetylene enthiilt. die man in einer Kfihischlange 7 leicht kondensieren vnd in einer Yorlage 8 auffangen
10 kann.

Die in der Vorlage & nicht kendensierten Restzase werden, wenn sie genigend viel Koblenwasser-
stoffe enthalten, in die Sehlange I znriickgefithrt, andernfalls zur Beheizang der Apparate verbrannt.

Wie Fig. & schematisch zeigt, kann der Apparat eine geteilte Vorriehtung besitzen, z B zwel
Destillationsratorten b und ¢, die abweehselnd als Gaserzeuger wirken wnd als Koksbehiilter fitr die Vor-

15 wirming der Zneatzpase dient, die dem Koks sowoh] Wirme als anely Koblenstoff eninehmen.

146Gt man die Zusatzgase durch eine Leitung & zustvbmen, und nimmt man an, dab die Retorte b
mit. warnien Koks begchickt ist. der bei der Bebandlung des Ausgangsmateriale gebildet wird, so treten
die Gase von 4 nach b her nnd gelangen lieraul in die Relorte e, die sodann mit frischem Material
beschickt ist; die gesamie Gusmasse streichi von e nach 4 und durch eine Reinigungsanlage ¢ in den mit

20 Kuiulysutor beschickien Roum 7. ither dessen Einrichtung oben ausfiihrlich berichiet worde.

Sobald die Masse e durch Destillation in Koks umgewandelt fst. wird nach Entleerung der Retorte b
diese Ietztere frisch hesehiekt, nun fithtt man die Gase von 4 nach o nnd 186t ste von dort nach &, d und §
itbertyeten.

TUm in der Praxis den Kalorienverlnst mogtichst gering zn gesialten und dus Verfahren der stufen-

95 welsen Katalyse aut die gesamte (Gasmasse unter FErhaltung der schweren Kohlenwasserstoffe zu sichern,
kann man gweckmibiz. wie dies in iz 3 gezeigt ist, die Destillationsapparate 7, 2 der Wascher 1 und
die der stufenweisen Katalyse dienenden Katalvsatorrfume £ 5 und 4 in ein einhuittiches Maverwerk
einbauen,

PATENT-ANSPRUCHE:
1. Verfahren zur Herstellung eines fhissigen Brennstoffez von petroleumithnfichen Eigenschaften

80 durch katalvtische Behandlung der bei der Vergasung oder Enmtgasung fester Brennstoife gebildeten
Gasgemischs, dadurch gekennzeichnet, dald die Temperator aller von den Gawen bis zwm Austritt aus -
den Katalysatorkammern durehzogenan Rinme ind die Geschwindigkeit des Gasstromes so hoch gehalten
werden, dall eine Kondensation der DEmple der schweren Kohlenwasserstoffe wnd die Teerbildung in
diesen Rinnen vermieden wird.

35 2, Ausfithrungsform des Verluhrens nach Anspruch 1, dadureh gekennzeichnet, da@f das Gasgemisch
nach dem Durchetreichen eines Reimigungsmasse der kalalytisechen Behandlung in dref hintereinander-
geschulteten Katalysatorkammern sugefohrt wird, von denen die erste auf eine Temperatur von 180 bis
200° erhitzt wird und dazu dient, darin eine Bedulction und Wassersteffanlngernng sowohl an die konden-
sierbaren Dample (wic z. B. Phenale) als anch an die nicht kondensierbaren Dimpfe (2. B. Kohlenoxyd)

40 vorzunehmen, dic mweite auf eine Temperatur von 200--250° erhitzt wird nnd den Zweck hat, dafl darin
die Spaltung der hydrierten Produkte unter Entwicklung von naszierendem Wasserstoif stattfindet,
die dritte schiieBlich anf ungefithr 180° ahitgl wird und der Darehiithrang der Anlagerany des naszierenden
Wasserstoffes sowie der Polymerisation diont. ¢

8. Austiibrungsform des Vexfahrens nach den Anspriichenl wnd 2. dadurch gekennzeichnet, da man

45 dureh die ciner Exbilzung oder Destillation zu nterwerfenden Stoffe einen Btrom zusiitzlivher Gase,
% B, Wassergas oder Restgas, von der Fabrikation Teichter Kohlenwasserstoffe stammend, ziehen laBt,
nachdem dicse Gase vorgewdrmt und an Kohlenstoff angereichert worden sind, indem sie liber eine Schichte
vor heiBen Koksriekstinden streichen gelassen wurden, die von der Behandlung der vorkergehenden
Charge von Awsgangsstoffen stammen und die in einer Apparathdlfte eines Guserzeugers untergebracht

50 sind. deven andere Milfte mit frischen Amspangsstoffen beschickt isf.

4. Anlage znr Durchfthrung des Verfahrens nach den Anspriichenl und 2. dadurch gekennzeichnet,
daB dic Gesamtheit der Apparate: Guserzeuger, Wischer und Katalysatorkammern zur Durehfithrong
der stnfenfirmigen Katalyse, in eine Einheit znsammengebaut sind.

Droek der Osterreichischun Stantsbmckersl in Wien. 24088
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Nr. 1097086.
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