EP 0 027 962 A2

Européisches Patentamt

0, European Patent Office @

Office européen des brevets

Veréffentlichungsnummer: 0 027 962
A2

®@ EUROPAISCHE PATENTANMELDUNG

@ Anmeldenummer: 80106290.2 ()

@ Anmeldetag: 16.10.80

int.cl2: C10 G 1/06,C 10 G 1/08

G0 Prioritat: 27.10.79 DE 2943494 @

Verdffentlichungstag der Anmeldung: 06.05.81
Patentblatt 81/18

@

Benannte Vertragsstaaten: BE DE FR ITNL

Anmeider: BAYER AG, Zentralbereich Patente, Marken
und Lizenzen, D-5090 Leverkusen 1, Bayerwerk (DE)

Erfinder: Kronig, Walter, Dr., Mathildenstrasse 7,
D-6200 Wiesbaden (DE)

Erfinder: Kottmann, Alfons, Dr., Menchendahler
Strasse 51, D-5090 Leverkusen 3 (DE)

Erfinder: Swodenk, Wolfgang, Dr., Auf dem Broich 5,
D-5068 Odenthal (DE)

&9 Verfahren zur Herstellung fliissiger Kohlenwasserstoffe aus Kohle.

@ Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren zur
Herstellung flissiger Kohlenwasserstoffe aus Kohle durch
spaltende Druckhydrierung, das dadurch gekennzeichnet
ist, dass man nach der ersten Hydrierstufe die zwischen
und hinter den Warmetauschern anfallenden Kondensate
sammelt, einen Anteil fir das Anreibedl und einen Anteil
als Olgewinn abzieht und beide Anteile ohne zwischen-
geschaltete Destillation zum Anreiben von Kohle bzw. der
Hydrierung in der Gasphase oder Gemischtphase zufiihrt.
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Verfahren zur Herstellung fllssiger Kohlenwasserstoffe
aus Kohle

Es ist bekannt, gemahlene Kohle durch spaltende Druck-
hydrierung in der Sumpfphase, gegebenenfalls unter Zusatz
von Katalysatoren, in destillierbare Produkte iiberzufiihren
und diese in der Gasphase iliber fest angeordneten Kataly-
satoren weiter zu hydrieren.

Dabei wird im allgemeinen die gemahlene Kohle mit einem
Gemisch aus Mitteldl und Schwerdl angerieben. Der gemahle-
nen Kohle werden Katalysatoren zugesetzt, wenn derartige
Stoffe nicht bereits ausreichend in der Kohle vorliegen.
Der so erhaltene Xohlebrei wird darnn zusammen mit Wasser-
stoff und/oder Kreislaufgas unter Druck gesetzt, aufge-

heizt und durch einen oder mehrere Rezktionsriume geleitet,

in denen die sogenannte Sumpfphasehydrierung (1. Hydrier-
stufe) stattfindet. Die die Sumpfphasehydrierung ver-
lassenden Produkte werden in einen etwas unterhalbd der
Reaktionstemperatur gehaltenen Heifabscheider gefithrt,

wo eine Trennung in ein Sumpfprodukt (Abschlamm) einer-
seits und gzs- und dempffirmige Produkte andererseits
stattfindet. Der Abschlamm enth#l: die schwersten (lan-

teile, Azvhzlte, unumgeseftzte Xohleteilchern und gegebenen-
falls sonstige rFeststeoffe. Der Abschlamm ann beispisls-
weise in einer Entspannungsverdampiung mit arnschlisfBencZer
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Kohle verwendet werden. Der getoppte Abschlamm kann durch
partielle Oxidation in Gegenwart von Wasserdampf bei 1100
bis 1500°C Zu einem Gemisch von Kohlenoxiden und Wasser-
Stoff vergast werden, das sich auf Wasserstoff aufarbeiten
1a8t.

Die den HeiBabscheider verlassenden gas- und dampffdrmigen

Produkte werden in Wa&rmetauschern gegen eingehenden Kohle-. -

Ve

brei und anschlieBend in einer SchluBkithlung auf nahe 7
Raumtemperatur gekiihlt und einem Abstreifer zugefiihrt, /
wo die Trennung in fliissige und gasfdrmige Produkte er//
folgt und die gasfdrmigen Produkte als Kreislaufgas .
zuriickgefiihrt werden. Die fliissigen Produkte werden auiy/
Normaldruck entspannt und nach Abtrennung der wissrigey
Phase einer Destillation bei Normaldruck unterworfen, /
wobei Benzin, Mitteldl und Schwerdl erhalten werdenv/
Jeweils ein Teil des Schwerdls und des Mittelsls /

im allgemeinen zum Anreiben der Kohle eingesetzt. Die ver-
bleibenden Teile und das Beniin, die zusammen denfblgewinn
darstellen, werden im allgemeinen in der Gasphase an fest
angeordneten Katalysatoren weiter hydriert. :

Es wurde nun ein Verfahren zur Herstellung von fliissigen

Kohlenwasserstoffen aus Kohle durch spaltende Druckhydrie—

rung gefunden, bel dem man gemahlene Kohle, gegebenenfalls
zusammen mit Katalysatoren, mit einem in dem Verfahren
selbst anfallenden Gemisch aus Mittelsl und Schwersl an-
reibt und den so erhaltenen XKohlebrei zusammen mit Wasser-
stoff unter Druck aufheizt und durch einen oder mehrere
Reaktionsrédume leitet, die Reaktionsprodukte in einen
etwas unterhalb der Reaktionstemperatur gehaltenen HeiBl-
abscheider fihrt, das Sumpfprodukt z2us dem HeiBabscheider
Trennt in eirn DestTillatdl zum Anreiben der Xohle und einen
Rﬁckstand; der zu Synthesegas umgesetzt wird, und
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die am Kopf des HeiBabscheiders abziehenden Gase und
Déampfe gegebenenfalls {iber einen zweiten HeiBabscheider
leitet und dann in hintereinandergeschaltenen Warme-
tauschern kithlt, das dadurch gekennzeichnet iét, dasB

man die zwischen und hinter den W&a&rmetauschern anfallenden
Kondensate in Abstreifern sammelt, aus diesen Kondensaten
einen Anteil fiir das Anreibedl und einen Anteil als Ol-
gewinn abzieht und beide Anteile ohne zwischengeschaltete
Destillation zum Anreiben von Kohle bzw. der Hydrierung in
der Gasphase oder Gemischtphase zufiihrt.

Bei diesem Verfahren kann man den Kohlebrei beispielsweise
herstellen, indem man im Verfahren anfallende praktisch
asphaltfreie Mittel- und Schwerdle im Verh&ltnis Kohle :
0l wie 1 ¢+ 1 bis 1 : 3 anreibt. Als Katalysatoren eignen
sich beispielsweise Eisenverbindungen enthaltende Ge-
mische,wie Bayermasse oder Luxmasse (letztere auch in
gebrauchter Form), Eisenerze oder Eisensalze. Bayermasse
bzw. Luxmasse sind die beim AufschluBl von Bauxit mit
Natronlauge bzw. Soda anfallenden Rlckst&nde, die
beispielsweise 48,6 % Fe203, 20 % A1203, 9,2 % Si0,,
6,0 % TiOZ, 0,2 % Mnoz, 1,2 % Ca0, 0,5 % Mg0O, 6,2 % NaZO,
0,2 % K50 und 13 bis 15 % H,0 enthalten kénnen (s. Ullmann,
Enzyklopiddie der Technischen Chemie, Band 10, Seite 4S9
(1958)). Als Tisensalz kommt beispielsweise Ferrosulfat
infrage, das in w&Briger Ldsung auf die Kohle aufgetrénkt
werden kann. Die Katalysatoren kénnen beispielsweise in
Mengen von 0,5 bis 5,0 Gew.-%, bezogen auf die eingesetzte
wasser- und aschefreie Kohle (Reinkohle), zugesetzt werdsn.
Wenn die Xohle solche Katalysatorbestandteile bereits ens-
h&lt, kann der Zusatz von Katalysatoren zum Xohlebrei auch
unterbleiben.

Als Kohle fir das erfirdungsgem8fRe Verfzhren sind bei-

spielsweise Stein- oder Braunkohlen wverschiedenster
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Abbaugebiete geeignet. Vorzugsweise wird Braunkohle
Zusammen mit einem Katalysator eingesetzt.

Der Kohlebrei wird zusammen mit Wasserstoff, der im
allgemeinen aus Frischwasserstoff und Kreislaufgas
besteht, unter Druck gesetzt. Beispielsweise sind
Driicke im Bereich 100 bis 400 bar geeignet. Die Auf-
heizung wvon Kohlebrei und Wasserstoff kann beispiels-
weise auf 380 bis 420°C erfolgen. Der Reaktionsraum

oder die Reaktionsrdume fiir die Hydrierung in der Sumpf-
phase kdnnen beispielsweise auf 420 bis 490°¢ gehalten
werden. ' '

Die Reaktionsprodukte aus der Sumpfphasenhydrierung
werden einem HeifBabscheider zugefithrt, der auf einer
Temperatur wenig unterhalb der Temperatur der Sumpf-
pPhasenhydrierung gehalten wird, beispielsweilse 10

bis 50°C unter der Temperatur der Sumpfphasenhydrierung.

Der im HeiBabscheider abgeschiedene Abschlamm kann nach
bekannten Methoden weiterverarbeitet werden. Beispiels-
weise kann aus ihm durch Entspannungsverdampfung mit
nachgeschalteter Vakuumstufe ein Destillat erhalten
werden, das zum Anreiben der Kohle (mit-)verwendet werden
kann und ein getoppter Abschlamm, der zur Wasserstoffge-
winnung geeignet ist.

Dem ersten, zuvor beschriebenen HeiBabscheider kann gege-
benenfalls ein zweiter HeiBabscheider nachgeschaltet sein,
der beispielsweise 10 bis 30°¢ niedriger betrieben werden
kann als der erste HeiBabscheider. Im zweiten HeiBabschei-
der kSnnen mitgerissene kieine Anteile an Feststoifen und
Asphalten atgeschieden werden. Die im zweiten HeifSabschei-
der abgeschiedenen Stoffe werden im allgemeinen dem Ab-
schiamm aus dem ersten HeiBabscheider zugefligt.

Le A 19 C6Q
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Die nach dem oder den HeiBabscheidern vorliegenden Gase
und Dé&mpfe werden in hintereinandergeschalteten Wirme-
tauschern gekilhlt. Es ist ein wesentliches Merkmal des
erfindungsgemé&fen Verfahrens, daB man die zwischen und
hinter den Wiarmetauschern anfallenden Kondensate in
Abstreifern sammelt. Man kann beispielsweise 3 oder mehr
Wirmetauscher verwenden.

Die. Warmetauscher kann man beispielsweise so betreiben,
dafl in den ersten Wi&rmetauschern oder dem ersten Wirme-
tauscher zwischen den Gasen und Dimpfen aus dem oder den
HeiBabscheidern einerseits und dem in die erste Hydrier-
stufe eingesetzten Kohlebrei und/oder dem Kreislaufgas
andererseits, ein Wérmeaustausch stattfindet. Den oder die
letzten Wa&rmetauscher betreibt man vorzugsweise mit Wasser
oder Luft als Kuhlmittel. Vorzugsweise verwendet man zwei
Wérmetauscher fir den Wirmeaustausch zwischen den abgehen-
den Gasen und D&mpfen und den eingehenden Einsatzstoffen
Kohlebrei und Kreislaufgas und im weiteren Abkiihlungsweg
einen oder mehrere Luft- und/oder Wasserkiihler.

Zwischen oder nach einzelnen oder allen Wirmetauschern
werden die jeweils anfallenden Kondensate abgetrennt,
beispielsweise in Abstreifern.

Die Wé&rmetauscher werden vorzugsweise so betrieben, und
die Abtrennung der Kondensate so durchgefiihrt, daB man
mindestens drei verschiedene XKondensate sammelt. Vorzugs-
weise arbeitet man so, daB man ein Schwerdlkondensat,

das im wesentlichen iber 325°C siedet, ein Mi<ttelsl-
xondensat, das im wesentlichen zwischen 180 und 32500
siedet und ein Benzinkondensa*, das im wesentlichen
zwischen 30 und 180°¢C siedet, szmmelt. Selbstverstindlich
ist es auch mdglich, mehr als die drei vergenannten
Kondensate abzutrennen, beispielsweise zwei Schwerdikon-
densate, zwei Mitteldlkondensate und/oder zwei Renzin-

Le A 15 869
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kondensate. Die vorstehend angegebenen Siedebereiche fiur
einzelne Kondensate beziehen sich auf Normaldruck und
stellen Richtwerte dar, von denen auch gridBere Abweichun-
gen mbglich sind.

Die nach der Abtrennung der Kondensate verbleibenden
gasformigen Anteile, die wesentliche Mengen Wasserstoff
enthalten, werden vorzugsweise als Kreislaufgas vor die
Sumpfphasenhydrierung zurlickgefihrt. Wasser f&1lt fast
ausschlieBlich im Benzinkondensat an, scheidet sich dort
als untere unldsliche Phase ab und kann getrennt von der
Kohlenwasserstoffphase abgezogen werden. Gegebenenfalls
kann die Abtrennung der wéssrigen Phase auch in einem
nachgeschalteten Absetzbehdlter vorgenommen werden.

Die Regulierung der Siedegrenzen der Kondensate kann auf
verschiedene Weise erfolgen. Beispielsweise kann man die
Siedegrenzen der Kondensate durch die Auslegung der Warme-
tauscher beeinflussen. Weiterhin kann man die abgetrennten,
hochsiedenden und noch heiBen Kondensate oder Teile davon,
beispielsweise das Schwerdlkondensat, durch Warmeaustausch
gegen Wasserstoff kithlen und den so erhitzten Wasserstoff
in Mengen, die auf die Erfordernisse abgestimmt sind,

dem Kohlebrei zufiihren, beispielsweise bevor dieser

die ersten Wirmetauscher oder den ersten W&rmetauscher
passiert. Vorzugsweise wird fiir die Erhitzung des Kreis-
laufgases derjenige Anteil des Schwertlkondensats ver-
wendet, der zum Anreiben der Kohle zuriickgefithrt wird.

‘Die Trennschirfe zwischen den einzelnen Kondensaten kann

erhdht werden, wenn man die Kcndensate in Abscheiderm
abtrennt und anschlieBend einzeln in RiickfluBkiihlern
gegen Kreislaufgas kthlt. Wenn der W&rmeaustausch zwischen
dem Schwerdlkondensat cder Teilen daven und dem Kreislauf-
gas das Schwerdlkondensat oder Teile davon fiir die weitere
Verwendung, z.3. als Anreibedl fir die Xohle, noch nicht

Le A 19 969




10

15

20

25

0027962

-7 -

genligend abgekiihlt hat, so kann das Schwerﬁlkondensat
oder Teile davon, beispielsweise durch Luftkilhlung, weiter-
gekiihlt werden.

Aus den wie vorstehend beschrieben erhaltenen Schwerdl-
und Mitteldlkondensaten entnimmt man im allgemeinen die
vorgesehenen Anreibedlmengen. Die verbleibenden Anteile
des Schwerdl- und Mitteldlkondensats stehen zusammen mit
dem Benzinkondensat als Olgewinn zur Weiterverarbeitung
zur Verfligung. Der Ulgewinn kann ohne wesentliche Druck-
entlastung und Temperaturerniedrigung der Hydrierung in
der Gasphase oder Gemischtphase zugeflhrt werden. Im
allgemeinen wird man den vereinigten Olgewinn als Ganzes
in die weitere Hydrierung einsetzen. Soll diese unter
aromatisierenden Hydrierbedingungen betrieben werden,
ist es vorteilhaft, das Benzinkondensat getrennt raffi-
nierend zu hydrieren. L e

In besonderen Fdllen kann es vorteilhaft sein, einzelne
Kondensate, insbescndere das Benzinkondensat, auf Normal-
druck zu entspannen und damit zu entgasen.

Die Hydrierung in der Gasphase oder Gemischtphase (zweite
Hydrierstufe) wird vorzugsweise an fest angeordneten Kata-
lysatoren durchgefilinrt. Diese Hydrierung kann beispiels-
weise bei 100 bis 400 bar und als raffinierende Hydrier-
ung bei 340 bis 420°C oder als straltende Hydrierung bei
420 bis 480°C durchgefihrt werden.

Als Ratalysatoren fir die zweite Hydrierstufe eignen sich
beispielsweise Oxide, Sulfide oder Phosvthate der Metalle
der VI. cder VIII. Gruppe des rericdischen Systems, wie
Wolfram cder Mclybd&n, gegebenenfalls im Gemisch mi<t

Le A 1S GH9
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Oxiden oder Sulfiden der Eisengruppe, zweckmdBigerweise
aufgebracht auf Tréger, wie Aluminiumoxid und dessen
Spinellen, natlirlichen oder synthetischen Bleicherden,
insbesondere Zeolithen. Auch Platin und Rhenium sind als
Hydrierkatalysatoren geeignet. Vorzugsweise werden in
dieser Hydrierung hochaktive Katalysatoren verwendet,
beispielsweise Nickel/Wolfram-Sulfid auf Trégern.

Umn derartigen Katalysatoren die hohe Aktivitat iber
lingere Zeitrdume zu erhalten, ist ein gewisser HZS'
Partialdruck wihrend dieser Hydrierung nétig.

Die Einsatzprodukte in die Hydrierung sollten -

deshalb einen Schwefelgehalt in der GréBenordnung von
etwa 0,1 bis 1 % aufweisen. Ein solcher Schwefelgehalt
kann gegebenenfalls auch durch Zugabe von Schwefel oder
Schwefelverbindungen aufrecht erhalten werden.

Die Aufarbeitung der Reaktionsprodukte aus dieser
Hydrierung kann auf Ubliche Weise erfolgen, insbesondere
durch Zerlegung in die gewilinschten Fraktionen durch eine
Destillation bei Normaldruck. Die Produkte bestehen aus
wasserstoffreichen Kohlenwasserstoffen frei von Nebenbe-
standteilen wie Sauerstoff-, Stickstoff- oder Schwefelver-
bindungen. Sie k&nnen als Fertigprodukte verwendet werden,
sind aber auch voll geeignet zum Einsatz zur Weiterver-
arbeitung in den in der Erddlindustrie iiblichen Verfahren,
wie katalytisches Kracken und Reformen, Hydrocracking,
thermisches und pyrolytisches Kracken.

Die Vorteile des srfindungsgeméBen Verfahrens liegen vor
allem darin, daB man nach der ersten Hydrierstufe die
Destilla®tion der kondensierten Gase und Dd&mpfe, die
gemiB dem Stand der Technik bei Normaldruck durchgefihre
wird, vermeidet. AuBerdem kann das Pumpen auf Reakticns-

9
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druck flr diejenigen Fraktionen aus der ersten Hydrier-
stufe entfallen, die in die zweite Hydrierstufe einge-
setzt werden. Indem die Schwersl- und Mittellkondensate
noch heiBl in die Hydrierung mit fest angeordﬁetem Kataly-
sator eingebracht werden, treten wesentliche Energie-
einsparungen beim Aufheizen auf Reaktionstemperatur ein.
Es sei auch erwéZhnt, daB nach der Sumpfphasenhydrierung
bei getrenntem Anfall des Benzinkondensats die Abtrennung
der wéssrigen Phase wegen der griferen Dichteunter-
schiede wesentlich einfacher ist als bei der einstu-
figen Kondensation der kondensierbaren Produkte aus

den Gasen und Dampfen des HeiBabscheiders.

Beim Einsatz von Braunkohle k&nnen nach der Gasphasen-
hydrierung Produkte erhalten werden, die praktisch frei
von Stickstoff, Sauerstoff und Schwefel sind und bei
denen die Benzinfraktion Uber 13,4, die Mittelslfraktion
iber 12,6 und die Schwerslfraktion {iber 11,8 Gew.-%
Wasserstoff enthalten. Solche Produkte sind besonders
geeignet flr das pyrolytische Kracken zur Herstellung
von chemischen Grundstoffen, vornehmlich Olefinen und
Aromaten.

-
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Beispiel 1

106,5 t getrocknete Rheinische Braunkohle, entsprechend
100,0 t Reinkohle (wasser- und aschefrei) werden mit 3 t
Bayermasse der Zusammensetzung 48, 6 % Fe203, 20 % A1203;
9,2 % 3102 6,0 % T102, 0,2 % MnO,, 1,2 % CaO, -
0,5 % MgO, 5,2 % NaZO, 0,2 % KZO und 13 - 15 % HZO
versetzt und mit 150 t 01 aus der ersten Hydrierstufe,
bestehend aus 20 t Vakuumdestillat (aus der Abschlamm-
destillation), 45,1 t Mitteldlkondensat und 84 t Schwersl-
kondensat, zu einem Kohlebrei angerieben. Der Kohlebrei
wird auf den Betriebsdruck von 300 bar gebracht und
zusammen mit Frischwasserstoff und Kreislaufgas Uber
Wirmetauscher und einen Vorheizer auf 430°C aufgeheizt
und in den Hydrierreaktor eingebracht, wo die

Hydrierung bei 470°% erfolgt unter Wasserstoffaufnahme
von 4,5 t._ Aus dem Reaktor gelangen die Reaktionspro-
dukte in einen auf 435°C gehaltenen HeiBabscheider, wo
die Trennung erfolgt in ein Sumpfphaseprodukt (Abschlamm)
einerseits, das durch Entspannungsverdampfung in Vakuum-
destillat und getoppten Abschiamm Ubergefiihrt wird, und
den aus dem oberen Teil abziehenden Gasen und Dampfen,

die einen Teil ihrer latenten Wiarme in zwei hintereinander
geschalteten Warmetauschern an das eingehende Gemisch

von Kohlebrei, Kreislaufgas und Frischwasserstoff abgeben.
In dem ersten Warmetauscher werden die Gase und Dampfe auf
350°C abgekiihlt, wobei 96,2 t Schwerdl kondensieren, die
in einem ersten Abstreifer aufgenommen werden. In dem
zwelten Warmetauscher erfolgt die Abkihiung auf 225°CC,
wobei 72,3 t Mitteltl kondensieren, die in einem zweiten
Abstreifer aufgenommen werden. In der SchiuBkithlung wird
die Temperatur auf 40°C erniedrigt, wobei 7,5 t Benzin
kondensieren, die in einem dritten Abstreifer aufgenommen
werden. AuBerdem entstehen 10 t gasfdrmige XKohlenwasser-

L0
(02
\O
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stoffe C, bis Cy- Von dem Schwerdlkondensat werden 84 +
entnommen und nach Abkithlung in einem Wirmetauscher gegen
Kreislaufgas sowie anschlieBende Luftkiihlung auf Normal-
druck entspannt und als Teil des Anreibedls eingesetzt.
Vom Mitteldlkondensat werden 45,1 t nach Abkithlung und
Entspannung als Anreibedlkomponente verwendet. Als Olgewinn
werden aus den drei Abstreifern abgezogen: 12,2 t Schwersl,
27,2 t Mitteldl und 7,5 t Benzin und ohne Druckentlastung
und Temperaturerniedrigung der zweiten Hydrierstufe mit
fest angeordnetem Katalysator zugeflihrt. Die Hydrierung

des vereinigten Olgewinns (46,9 t) in der zweiten Hydrier-
stufe erfolgt im Wasserstoffkreislaufgas bei 420°C und

290 bar iber Nickel-/Wolfram-Sulfid auf Aluminiumoxid
unter einer Wasserstoffaufnahme von 1,6 t. Nach Abkiihlung
auf 40°C und Abtrennung des Xreislaufgases in einem
weiteren Abstreifer werden erhalten: 12,1 t Benzin,

21,7 t Mitteldl und 10,7 t Schwerdsl.

Beispiel 2

Die nach Beispiel 1 erhaltenen 12,1 t Benzin, 21,7 t
Mittelsl und 10,7 t Schwerdl werden getrennt der Pyrolyse
(steam cracking) unterworfen, und zwar in getrennten
Krackdfen und gemeinsamer Kondensation. Die Pyrolyse-
bedingungen sind folgende:

Bedingungen Benzin Mittelsl Schwersl
Gewichtsverhdltnis 0,5 0,6 0,7
Wasserdampf : Einsatzdl

Pyrolysetemperatur (°C) 830 820 810
Verweilzeit auf 0,20 0,17 0,15

Temperatur (Sekunden)

l“‘
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Die erzielten Ausbeuten aus der Pyrolyse (steam cracking)
sind folgende (flir den gesamten Einsatz von 44,5 t):

Produkt Tonnen
Wasserstoff 0,4k
Methan 6,34
Athylen 13,26
Propylen 6,25
Butadien 2,22
Cs—CS—Aromaten 5,45
andere Kohlenwasserstoffe 4,68
im Bereich C, bis 200°C
- im Bereich iiber 200°C 5,89
Summe 44,53

Das Verh#ltnis der Olefine zu den Aromaten 1aBt sich zu
Gunsten der Aromaten verschieben, wenn man die Benzin-
fraktion aus der Hydrierung zuvor katalytisch reformiert,
die Aromaten aus dem Reformat durch Extraktion gewinnt
und das Raffinat in die Pyrolyse einbringt. Es empfiehlt
sich, zusdtzlich die Kohlenwasserstoffe Athan, Propan
und n-Butan aus beiden Hydrierstufen durch steam cracking
in bekannter Weise in Olefine zu spalten.

Le A 19 989
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Patentanspriiche:

1)

2)

Verfahren zur Herstellung fliissiger Kohlenwasserstoffe
aus Kohle durch spaltende Druckhydrierung, bei dem man
gemahlene Kohle, gegebenenfalls zusammen mit Kafalysa—
toren, mit einem bei dem Verfahren selbst anfallenden

~Gemisch aus Mittelsl und Schwerdl anreibt und den so

erhaltenen Kohlebrei zusammen mit Wasserstoff unter
Druck aufheizt und durch einen oder mehrere Reaktions-
rédume leitet, die Reaktidnsprodukte in einen etwas un-
terhalb der Reaktionstemperatur gehaltenen HeiBabschei-
der fihrt, das Sumpfprodukt aus dem HeiBabscheider
trennt in ein Destillatsl zum Anreiben der Kohle und
einen Riickstand, der zu Synthesegas umgesetzt wird, und
die am Kopf des HeiBabscheiders abziehenden Gase und

Démpfe gegebenenfalls iiber einen zweiten HeiBabscheider

leitet und dann in hintereipander geschalteten Wirme-
tauschern kithlt, dadurch gekennzeichnet, daB man die
zwischen und hinter den Wirmetauschern anfallenden
Kondensate in Abstreifern sammelt, aus diesen Konden-
saten einen Anteil fiir das Anreibedl und einen Anteil
als Olgewinn abzieht und beide Anteile ohne zwischenge-
schaltete Destillation zum Anreiben von Kohle bzw. der
Hydrierung in der Gasphase oder Gemischtphase zufiihrt.

Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet,
da3 men mindestens 3 verschiedene XKondensate sammelz.
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3) Verfahren nach Anspruch 1 und 2, dadurch gekennzeich-

4)

5)

6)

7)

net, daB man ein Schwerdlkondensat, das im wesentlichen
oberhalb 325°C siedet, ein Mitteldlkondensat, das im *
wesentlichen zwischen 180 und 325°C siedet und ein
Benzinkondensat, das im wesentlichen im Bereich
zwischen 30 und 180°C siedet, sammelt.

Verfahren nach Anspruch 3, dadurch gekennzeichnet,
daB das heiBe Schwerdlkondensat im Warmeaustausch
gegen Wasserstoff gekiihlt und der so erhitzte
Wasserstoff dem Kohlebreili zugefiihrt wird.

Verfahren nach Anspruch 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet,
daB man den abgezogenen Olgewinn ohne wesentliche
Druckentlastung und Temperaturerniedrigung der Hydrier-
ung in der Gasphase oder Gemischtphase zufihrt.

Verfahren nach Anspruch 1 bis 5, dadurch gekennzeich-
net, daB man die Hydrierung in der Gasphase oder Ge-
mischtphase an fest angeordneten Katalysatoren durchfihrt.

Verfahren nach Anspruch 6, dadurch gekennzeichnet,

daB8 der Katalysator ein hochaktiver Hydrierkatalysator
ist, dessen Aktivit&t gegeberenfalls durch Zugzbe wvon
Schwefel oder Schwefelverbindungen aufrecht erhalten
wird.
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