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(57) Abstract

In a coal liquefaction process with increase of the pressure and the temperature in a reaction zone, there is proposed
to supply the reaction product leaving the reaction zone to a coking zone and to cool the gas and vapours formed therein
and which are mainly fuel oil vapours, preferably by direct heat exchange with fresh coal pitch. The vapors and gas which
have not condensed during such heat exchange are removed from the plant as final products. Said process enables to par-
tially move the oil production from the reaction zone to the coking zone, so that the reaction zone may operate at low pres-
sure. Furthermore, because of the direct heat exchange between the vapours and the fresh coal pitch, a major part of ex-
othermal heat generated during the liquefaction reactions may be returned into the process.

(57) Zusammenfassung

Bei einem Verfahren zum Verfliissigen von Kohle unter erhdhtem Druck und erhohter Temperatur in einer Reak-
tionszone wird vorgeschlagen, das die Reaktionszone verlassende Reaktionsprodukt einer Verkokungszone zuzufiihren
und die dort anfallenden Gase und Dampfe, vorwiegend sind dies Destillatslddmpfe, vorzugsweise im direkten Warme-
tausch mit dem frischen Kohlebrei abzukiihlen. Die bei diesem Wirmetausch nich kondensierten Gase und Dampfe wer-
den als Endprodukt aus der Anlage abgezogen. Durch die vorgeschlagene Verfahrensweise wird die Olproduktion teilwei-
se von der Reaktionszone auf die Verkokungszone verlagert, so dass die Reaktionszone unter einem niedrigen Druck
betrieben werden kann. Dariiber hinaus kann durch den direkten Wirmetausch der Produktddmpfe mit dem frischen
Kohlebrei ein Grossteil der bei den Verfliissigungsreaktionen erzeugten exothermen Wirmemenge wieder in den Prozess

zuriickgefiihrt werden.
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Verfahren zum Verflissigen von Kohle

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zum Verflissi-
gen von Kohle, bei dem die gemahlene Kohle mit An-
reibdl zu einem Brei vermischt und unter erhdhtem
Druck und erhdhter Temperatur'in einer Reaktionszone
in Gegenwart von Wasserstoff und ggf. Katalysator ver-

flissigt wird.

Es ist bereits ein Verfahren zum Verflissigen von
Kohle bekannt geworden, bei dem die zu vgrarbeiten-
de Kohle getrocknet und feingemahlen, mit Anreibdl
verriihrt, der anfallende Kohlebrei auf Reaktions-
druck gepumpt, zundchst im Wiarmetausch mit einem
Teil der Reaktionsprodukte und dann in einem Vorer-
hitzer durch Zufuhr von Fremdwdrme auf die Anspring-

temperatur der Verf]Ussigungsreaktioh erhitzt und
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schlieBlich in einer Reaktionszone in Gegenwart von
Wasserstoff und einem oder mehreren geeigneten Kata-
lysatoren verflissigt wird. Die die Reaktionszone ver-
lass:nde Produktfraktion wird in einem nachgeschalte-
ten HeiBabscheider in eine dampffdrmige Kopffraktion
aus Gasen, Reaktionswasser und Destillatdolen sowie

in eine feststoffhaltige Bodenfraktion aus nicht ab-
gebauter Kohle, Asche, Katalysatorteilchen, anderen
hochmolekularen schwer hydrierbaren Substanzen, wie

vor allem Asphaltenen, und Schwerdl zerlegt.

Wihrend die Kopffraktion im Wdrmetausch mit dem Koh-
1ebrei'abgekUh1t und aus der Anlage abgezogen wird,

werden aus der Bodenfraktion die noch anwesenden De-
'stillate abgetrennt und als Anreibdl fir die frische

Kohle verwendet.

Nachteile dieses bekannten Verfahrens liegen in dem
hohen Verbrauch an Energie sowie in dem erheblichen

apparativen Aufwand.

So muB die gesamte zu verarbeitende Kohle unter Ein-
satz von Fremdwdrme in einem speziellen Trockner ge-
trocknet werden. Bei einem normalen Wassergehalt bei

z.B. Steinkohle als Einsatzprodukt von etwa 10 % wird
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zum Trocknen einer Tonne Kohle bereits eine Energie-
menge von etwa 0,1 Gcal benotigt. AuBerdem mufl die
Kohle in aufwendiger Weise auf eine KorngridBe < 0,1
mm aufgemahlen werden. Auch erweist sich bei dem be-
kannten Verfahren der Wirmetausch zur Aufheizung des
Kohlebreis als sehr schwierig. Einmal ist aufgrund
der Viskositit des Kohlebreis eine gleichmdBig Be-
aufschlagung der Wdrmetauscherfldchen nur schwer zu
erreichen. Zum anderen stoBt die weitere Aufheizung
des Kohlebreis im Vorerhitzer auf Schwierigkeiten,
da infolge der hier bereits vorherrschenden hohen
Temperaturen die im Kohlebrei suspendierte Kohle
sehr stark aufquillt. Dies fihrt zu einer weiteren
Erhdhung der Viskositdt, so daB letztlich nur noch
ein mit starkem Materialabtrieb verbundener pulsie-
render Durchsatz des Kohlebreis durch den Vorerhit-
zer mdglich ist. Dabei kdnnen DruckstdBe bis zu 10

bar auftreten.

Bei diesem bekannten Verfahren hdngt dariiber hinaus
die gewlinschte Ausbeute an Destillatdl sehr wesent-
lich von den Hydrierbedingungen (z.B. Druck, Tempe-
ratur) in der Reaktionszone ab. Im Grunde 1dBt sich
eine befriedigende Destillatdlausbeute, von z.8B.

iiber 50 % bezogen auf die eingesetzte Kohle, nur bei
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sehr scharfen Hydrierbedingungen mit Temperaturen im
Bereich von etwa 480° C und Driicken oberhalb 300 bar
erreichen. Es liegt auf der Hand, daB solche Bedin-
gungen bei einer groRtechnischen Anlage mit aufBeror-
dentlich hohen Investitionskosten und Betriebskosten
verbunden sind, mit erheblichen Auswirkungen au% die:

Wirtschaftlichkeit des Verfahrens.

Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, ein Verfah-
ren der eingangs genannten Art zu entwickeln, bei dem
die geschilderten Nachteile nicht auftreten und das
eine wirtschaftliche Verflissigung von Kohle ermdg-

licht.

Diese Aufgabe wird erfindungsgemdf dadurch geldst,

'daB das die Reaktionszone verlassende Reaktionspro-

dukt einer Verkokungszone zugefihrt wird und daB die
aus der Verkokungszone abziehenden heiBen Gase und
Dampfe im Wirmetausch mit dem zu erwirmenden Kohle-

brei abgekiih1t werden.

Ein wesentlicher Gedanke der Erfindung liegt darin,
die Verfliissigung der Kohle nicht wie bei dem be-
kannten Verfahren auf eine unter scharfen Hydrier-

bedingungen betriebene Reaktionszone zu beschrédnken,
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sondern in die Destillatdlerzeugung eine weitere Ver-
kokungszone mit einzubeziehen. Dadurch kann in der
Reaktionszone durch Erniedrigung des Druckes bzw. der
Temperatur die Verflissigung beispielsweise so gelenkt
werden, da zundchst vornehmlich Extrakt und nur ver-
hiltnismdRig wenig Destillatdl aus der Kohle gebildet
werden. AnschlieBend wird im Zuge der Verkokung dann
eine weitere groBe Menge an Destillatol erzeugt. Der
Druck in der Reaktionszone liegt in der Regel unter-
halb 300 bar, vorzugsweise zwischen etwa 150 und 250

bar.

Durch die Erniedrigung des Druckes
in der Réaktionszone lassen sich im Hinblick auf die
apparative Auslegung sowie die bendtigte Pumpenergie
erhebliche Einsparungen erzielen, Hinzu kommt, dafB
aufgrund der milderen Verflissigungsbedingungen in
der Reaktionszone weniger Methan und andere gasfor-
mige Kohlenwasserstoffe erzeugt werden, so daB der
Wasserstoffverbrauch erheblich reduziert wird. Da zu-
dem der Wasserstoff bei konstantem Gesamtdruck nun
unter einem hoheren Partialdruck zur Verfiligung ste-
hen kann, wodurch das Wasserstoffangebot in der Reak-
- tionszone verbessert wird, braucht nicht unbedingt

reiner Wasserstoff eingesetzt zu werden, sondern es
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kann ein kostengiinstiger bereitzustellendes wasserstoffhal-
tiges Gasgemisch, wie z.B. Kokereigas, verwendet werden,
bzw. beim Einsatz von reinem Wasserstoff kann der
Druck in der Reaktionszone entsprechend gesenkt wer-

den.

Die Verkokung des aus der Reaktionszone abziehenden
Reaktionsproduktes erfolgt zweckmdfigerweise bei
Temperaturen zwischen etwa 450° und 600° C, wobei
die ggf. erforderlich werdende Temperaturerhdhung
des zu verkokenden Reaktionsproduktes durch Zufuhr
von Fremdwirme mittels eines herkdmmlichen ROhren-
ofens bewirkt werden kann. Auch kann durch Zugabe
von Wasserstoff, z.B. in Form von Kokereigas, die
Qualitdt und die Ausbeute an Destillaten in def Ver-
kokungszone noch erhdht werden. Zur Verhinderung von
Verkokungen im Zuge der Aufheizung des Reaktionspro-
duktes Verkokungstemperatur erweist es sich als
zweckmidBig, diesem vor seiner Aufheizung ein Wasser-
stoff-Donatdl, insbesondere eine hdhersiedende Frak-
tion des bereits wasserstoffraffinierten Olgewinnes

der Anlage, zuzumischen.

Ein weiterer wesentlicher Gedanke des erfindungsge-

miBen Verfahrens liegt darin, die aus der Verkokungs-
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sone unter der jeweiligen Verkokungstemperatur abzie-
henden heiBen Gase und Ddmpfe, im wesentlichen sind

. dies Destillatdldimpfe, im Wirmetausch mit dem zu be-
handelnden frischen,Kohlebrei abzukiihlen, um das War-
mepotential aus der Verkokungszone fiir die Aufheizung

des Kohlebreies zu nutzen.

Nach einem weiteren Merkmal der Erfindung erfolgt die
Aufheizung des Kohlebreis im direkten Wirmetausch, d.
h. durch innige Vermischung der heifen Gase und Ddmp-
fe mit dem frischen, ggf. bereits vollstdndig oder
tei]wéise auf Druck gepumpten Kohlebrei. Im Zuge der
Erwirmung des Kohlebreis wird das gesamte in der Koh-
le enthaltene Wasser ausgetrieben, so daf die Kohle
bei dieéem Wirmetausch nahezu vollstdndig getrocknet
wird. Bei der erfindungsgemdBen Verfahrensweise kann
_somit auf die bisher ilibliche, sehr aufwendige Trock-
nung im Zuge der Kohlevorbereitung vollstdndig oder
bei hohem Wassergehalt der Einsatzkohle zumindest

weitgehend verzichtet werden.

Als zusitzlicher, sehr bedeutender Vorteil ergibt
sich, daB infolge der starken Erwdrmung der Kohle
im direkten Wirmetausch mit den heiBen Produktdamp-

fen aus der Verkokungszone weitere aus der Kohle leicht ab-
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zuspaltende Gase, wie z.B. Methan, 002 und Bildungs-
wasser, freigesetzt werden. Die nach dem Wdarmetausch
der Reaktionszone zuzufiihrende Kohle ist somit bereits
weitgehend entgas%, so daB sich in der Reaktionszone
selbst weniger Gase bilden. Dies wiederum fihrt zu
einer weiteren Erhdhung des Wasserstoffpartialdruk-
kes im Reaktor und somit zu einer Verbesserung der
Reaktionsbedingungen.

Hinzu kommt, daB nunmehr zur Aufheizung des frischen
Kohlebreis auf etwa die Anspringtemperatur der Ver-
flissigungsreaktion keine mit Kohlebrei beaufschiag-
te Wirmetauscher mehr erforderlich sind, Die zur Auf-
heizung bendtigte Wirmemenge wird im Zuge des direk-
ten Wiarmetauschs zwischen Kohlebrei und den heifen
Verkokungsddmpfen zugefiihrt, Lediglich aus Regelungs-
griinden und zum Anfahren der Anlage kann ein nachge-
schalteter kleiner Rohrenofen zweckmdBig sein. Auch
~kann nunmehr die aufwendige Feinmahlung der Kohle
auf tiblicherweise < 0,1 mm unterbleiben, da die Koh-
le auf ihrem Wege zur Reaktionszone nur in Rohren
und nicht in Wirmetauschern gefiihrt wird, in denen

sie sich absetzen konnte.

Im Zuge des direkten Wdrmetausches zwischen den Démp-

fen aus der Verkokungszone und dem frischen Kohlebrei
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kondensieren die in diesen Ddampfen enthaltenden schwe-
ren Destillate. Diese Destillate gelangen mit dem fri-
schen Kohlebrei erneut in die Reaktions- bzw. Verko-
kungszone und werden dabei in die wertvollen Produkt-
fraktionen Naphtha und Mitteldestillat aufgespalten.
Auch eignen sich die kondensierten schweren Desti]]a;
te sehr gut als Ldsungsmittel fir die Kohle und fih-
ren dariiber hinaus zu einer Verdiinnung des Kohlebreis.
Sie dienen somit ihrerseits als "Anreibdl". Bei dem
erfindungsgemdRen Verfahren kann daher der frische
Kohlebrei als Dickbrei mit bis zu 90 % Feststoffan-
teil zugegeben werden. Das Fordern dieses Dickbreies
in die Zone des direkten Wdrmetausches kann in ein-

facher Weise mittels verschleiBarmer Forderschnecken

erfolgen.

Die im Zuge des direkten Wirmetausches nicht konden-
sierten Gase und Dampfe aus der Verkokungszone, im
wesentlichen sind dies Restwasserstoff, Wasserdampf,
tiefsiedende Kohlenwasserstoffe und insbesondere als
Produkte gewonnene Kohlenwasserstoffe im Naphtha-

und Mitteldlbereich, sowie die bei der Erwdrmung der
Kohle freigesetzten Gase und Ddmpfe, werden von dem

) erwirmten Kohlebrei abgetrennt und einer entsprechen-

den Aufbereitung zugefihrt., Ihre Restwdrme kann ggf.
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zur Erwdrmung des bendtigten Frischwasserstoffes oder

des wasserstoffhaltigen Gases genutzt werden.

GemaB der Erfindung kann das gesamﬁe, aus der Reak-
tionszone abziehende Reaktionsprodukt der Verkokungs-
zone zugefihrt werden. In diesem Falle entfdllt der
iblicherweise der Reaktionszone nachgeschaltete HeiB-
abscheider. Als weiterer Vorteil kommt hinzu, daB
das Reaktionsp}odukt unmittelbar unter der Tempera-
tur der Reaktionszone von etwa 470° bis 490° C, ei-
ner Temperatur also, die bereits im Bereich der Ver-
kokungstemperatur liegt, in die Verkokungszone ge-
langt, so daB die zur Aufheizung auf die Verkokungs-
temperatur noch benﬁtigte Wirmemenge nur gering ist.
Ggf. kann sogar vollstdndig auf die Einrichtung zur
weiteren Aufheizung verzichtet werden. Auch kann bei
einer derartigen Verfahrensweise der im Reaktidns-
produkt enthaltene, nicht verbrauchte Restwasser-

stoff direkt in der Verkokungszone genutzt werden.

Andererseits konnen aber auch in einem der Reaktions-
zone nachgeschalteten HeiBabscheider bei etwas nied-
rigeren Temperaturen die im Reakfionsprodukt noch
enthaltenen Gase und Ddmpfe, im wesént]ichen sind

dies Restwasserstoff, Methan u.a. Gase sowie Destil-




~ WO 85/01954 PCT/DE84/00233

- 11 -

late im Naphtha- und Mitteldlbereich, abgetrennt wer-
den, so daB sich der der Verkokungszone zuzufiihrende
Volumenstrom entsprechend verringert. In diesem Fal-
le kdnnen die im HeiBabscheider abgetrennten Gase
und Dimpfe unmittelbar dem direkten Wirmetausch mit
dem frischen Kohlebrei zugefiihrt werden, so daB auch
hier der Wirmeinhalt dieser Gase und Ddmpfe zur Auf-

heizung des frischen Kohlebreis genutzt werden kann.

Falls in der Verkokungszone ein besonders hochwer-
tiger Koks erzeugt werden soll, z.B, ein Etlektroden-
koks fiir metallurgische Zwecke, ist es sinnvoll, die
in dem Reaktionsprodukt noch enthaltenden Stoffe,
wie unverbrauchte Kohle, Asche und Katalysatorteil-
chen, vorher abzutrennen. Die Feststoffabtrennung
kann in bekannter Weise z.B. durch Filtration, Se-

dimentation oder Zentrifugieren erfolgen.

Insbesondere bei der Behandlung von schwer zu ver-
fliissigenden Kohlen erweist es sich nach einem wei-
teren Merkmal der Erfindung als zweckmdBig, die Reak-
tionszone zweistufig auszubilden, wobei der Druck der
zweiten Stufe hoher als der der ersten Stufe, der
vorzugsweise zwischen etwa 10 und 50 .bar liegt, ist.

Dabei wird die erste Reaktionsstufe unter etwa dem




WO 85/01954 PCT/DE84/00233

Druck der Verkokungszone betrieben, wobei der direk-
te Wirmetausch zwischen dem Kohlebrei und den Gasen

und Dampfen aus der Verkokungszone sowie ggf. den Ga-
sen und Dimpfen vom Kopf des HeiBabscheiders in-die-

ser ersten Reaktionsstufe erfolgt.

Um Verkokungen wihrend des Aufheizens des Reaktions-
produktes zu vermeiden, kann nach einem weiteren Merk-
mal der Erfindung-die Aufheizung des Reaktionsproduk-
tes auf die Temperatur der Verkokungszone durch Zu-
miscﬁung eines heiBen, durch: partielle Oxidation von
Kohlenwasserstoffen erzeugten wasserstoffreichen Ga-
ses erfolgen.

Der Wasserstoffanteil dieses Gases kann dann unmit-
telbar sowohl zur Verbesserung der Verkokung als auch,
falls die Reaktionszone zweistufig ausgebildet ist,
zur Deckung des Wasserstoffbedarfes in der ersten
Reaktionszone benutzt werden.

Beispielsweise kann das heife, wasserstoffhaltiée

Gas durch partielle Oxidation von Methan erzeugt wer-
den, wobei sich unter anderem Wasserstoff und Kohlen-
monoxid bildet. Selbstverstdndlich kann das heiBe
wasserstoffhaltige Gas aber auch durch partielle Oxi-
dation, d.h. durch Vergasung, des in der Verkokungs-

zone anfallenden Kokses oder, falls vor der Verko-
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kung eine Riickstandsabtrennung stattgefunden hat, durch

Vergasung dieses Riickstandes erzeugt werden.

Die Zumischung des wasserstoffreichen Gases zu dem zu
verkokenden Reaktionsprodukt erfolgt zweckmdBigerwei-
se an mehreren, mindestens zwei in FlieBrichtung des
Riickstandes hintereinanderliegenden Stellen. Dadurch
wird eine stufenweise gleichmiBige Erwdrmung des Rick-
standes gewdhrleistet, so daB die Verkokungstempera-
tur erst unmittelbar vor der Einleitung des Reaktions-
produktes in die Verkokungszone erreicht wird.

Ggf. kann es sich auch als zweckmiBig erweisen, die
Aufheizung des zu verkokenden Reaktionsproduktes in
zwei Stufen durchzuflihren, wobei in einer ersten Stu-
fe Fremdwirme in einem Rohrenofen und in der der er-
sten Stufe nachgeschalteten zweiten Stufe das wasser-

stoffhaltige HeiBgas zugefiihrt wird.

Nach einem weiteren Merkmal der Erfindung wird der in
der Verkokungszone anfallender Koks vergast, das
dabei gewonnene Rohgas gereinigt, teilkon-
vertiert und dann zumindest teilweise einer an sich
bekannten Fischer-Tropsch-Synthese zur Erzeugung hG-
hersiedender paraffinischer Kohlenwasserstoffe, ins-

besondere von Dieseldl, unterzogen.
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Auf diese Weise lassen sich in einer Anlage einmal im
Zuge der Verflissigung und Verkokung der Kohle aroma-
tische Kohlenwasserstoffe herstellen, die die Basis
fiir die GeWinnung von Benzinen s.nd, wdhrend bei der
Fischer-Tropsch-Synthese paraffinische Kohlenwasser-
stoffe anfallen, die sich besonders gut zur Erzeugung
von Dieseldl eignen. Da aus dem zu vergasenden Koks
bereits nahezu die gesamten Flichtigen entwichen sind,
fillt auch bei der Vergasung in einem aus heutiger
Sicht am wirtschaftlichsten zu betreibenden Festbett-
vergaser ein nahezu sauberes, teerfreies Gas an, wo-
durch sich gegeniiber der Vergasung von reiner Kohle
der Aufwand zur Aufbereitung des fir die Fischer-
Tropsch-Synthese anstehenden Gases erheblich verrin-
gerf.

Uber dies zeichnet sich eine derartige Verfahrens-
weise durch eine grofe Flexibilitdt im Hinblick auf
die Benzin- bzw. Dieseldlproduktion aus. Falls mehr
Fischer-Tropsch-Produkte bendtigt wird , kann die
Anlage in einfacher Weise durch Senkung von Druck

und Temperatur in der Reaktionszone bzw. der Ver-
kokungszone auf weniger Destillatgewinn gefahren
werden, wodurch mehr Koks fir die Vergasung und die
anschlieBende Fischer-Tropsch-Synthese anfiallt. Um-

gekehrt kdnnen bei einem erhdhten Bedarf an aroma-
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tischen Kohlenwasserstoffen fir die Benzinerzeugung
die Bedingungen fir die Behandlung der Kohle in der
Reaktionszone bzw. der Verkokungszone durch Erhdhung
von Druck und Temparatur oder auch durch VergrdBerung
des Wasserstoffangebotes verschdrft werden, so daB

mehr Destillat und weniger Koks fir die Vergasung

anfallt.

Nach einem weiteren Merkmal der Erfindung erweist es
sich als vorteilhaft, zum Anreiben der Kohle eine
Schwerdlfraktion oder bei der Verarbeitung von Erd-
51 anfallende Erddiriickstdnde, insbesondere noch Ka-
talysator enthaltende Hydrierriickstdnde, zu verwen-
den. Derartige erddlstdmmige Anreibdle zeichnen sich
gegeniiber Kohledlen durch einen erhdhten Wasserstoff-
anteil aus, der bereits bei besonders milden Verflis-
sigungsbedinguﬁgen auf die zu behandelnde Kohle iber-
tragen werden kann. Auch kann beirder Verwendung von
noch Katalysator enthaltenden ErddThydrierriickstand als
Anreibdl ggf. auf einen zusdtzlichen Katalysator fir

die Kohlebehandlung verzichtet werden.

Das erfindungsgemdBe Verfahren ist nicht auf die Ver-
arbeitung von Stein- oder Braunkohle beschrdnkt. Viel-

mehr lassen sich mit den gleichen Vorteilen auch an-
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dere kohlenstoffhaltige Stoffe, wie insbesondere erd-
dlstimmige Schwerdle oder auch Olsande oder Ulschie-

fer, behandeln.

Weitere Erlduterungen zu der Erfindung sind dem in
der Figur schematisch dargestellten Ausfiihrungsbei-

spiel zu entnehmen.

GemdB der Figur wird Uber eine Leitung 1 der zu be-
handelnde, bereits mit einem Anreibdl vermischte und
auf einen Druck von etwa 20 bar gepumpte, frische
Kohlebrei mit einem Kohleanteil von etwa 80 bis 90
Gew.-%, ggf. zusammen mit einem Katalysator, einem
Mischer 2 zugefiihrt und dort im direkten Wdrmetausch
mit heiBen Gasen und Ddmpfen, deren Herkunft weiter
hinten erldutert wird, auf etwa die Reaktionsanspringtempe-
ratur von etwa 400° ¢ aufgeheizt. Uber eine Leitung
3 wird der Kohlebrei einer Reaktionszone 4 zugefihrt
und dort in Gegenwart von Wasserstoff, der iliber ei-
ne Leitung 5 in die Reaktionszone 4 eingeleitet
wird, unter relativ milden Bedingungen, d.h. bei
einem verhdltnismdBig niedrigen Druck von nur etwa
200 bar und bei einer Temperatur von etwa 450° ¢ ver-
flussigt.

Das in der Reaktionszone 4 gewonnene Reaktionspro-
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dukt setzt sich zusammen aus einer gasférmigen und ei-
ner fliissigen feststoffhaltigen Phase.

Im vorliegenden Ausfiihrungsbeispiel wird die heiBe gas-
formige Phase, die im wesentlichen den nicht verbrauch-
ten Wasserstoff, tiefsiedende Kohlenwasserstoffe, wie
Methan, Athan u.a., sowie Destillate im Siedebereich
von Naphtha und Mitteldl enthdlt, Uber eine Leitung 6
in den Mischer 2 zuriickgefihrt, dort mit dem frischen
Kohlebrei innig vermischt und dabei im Widrmetausch mit
dem Kohlebrei abgekiihit.

Die in der Reaktionszone 4 anfallende fllssige fest-
stoffhaltige Phase besteht im wesentlichen aus Kohle-
extrakt, also Bitumen, sowie aus Destillaten im Sie-
debereich iiberwiegend von Schwerdl. Dariiber hinaus
enthdlt diese Phase Feststoffe, wie nicht umgesetzte
Kohle, Asche und unverbrauchtér Katalysator., Dieses
flissige Reaktionsprodukt wird iiber Leitungen 7, 8, 9
und 10 einem Ofen 11 zugefihrt, dort durch indirekte
7ufuhr von Fremdwdrme auf eine Temperatur von etwa
500° C erhitzt und anschlieBend iber Leitungen 12,

13 un@ 14 in eine Verkokungszone 15 eingespeist. In
der Verkokungszone 15 wird die flissige feststoff-
haltige Produktfraktion verkokt. Neben dem Endpro-
dukt Koks entstehen dabei Gase und Dimpfe, insbeson-

dere Destillate im Siedebereich von Naphtha und Mit-
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tel61. Zur Verbesserung der Destillatqualitdt und zur
Erhohung der Destillatausbeute wird der zu verkokenden
Produktfraktion iiber eine Leitung 16 Wasserstoff, z.B.

in Form von Kokereigas, zugegeben.

Nachreiner weiteren Ausfihrungsform kann die Aufhei-
zung der zu verkokenden Produktfraktion aber auch durch
direkte Zumischung eines heifBen wasserstoffhaltigen
Gasgemisches unmittelbar vor Eintritt der Produktfrak-
tion in die Verkokungszone 15 erfolgen. In diesem Fal-
le wird die Produktfraktion iiber die Leitungen 7, 8,
17, 13 und 14 direkt in die Verkokungszone 15 einge-
fiihrt, wihrend das wasserstoffhaltige HeiBgas in ei-
nem Gaserzeuger 18 durch partielﬁe Oxidation von Me-
than oder einem anderen Kohlenwasserstoff erzeugt und
iber Leitung 19 der zu verkokenden Produktfraktion zu-
gemischt wird. Durch Regelung der Sauerstoffzufuhr zu
dem Gaserzeuger 18 kann dabei die partielle Oxidation
so gesteuert werden, daB einerseits durch die Oxida-
tion von Kohlenstoff zu Kohlenmonoxid ausreichend Wdr-
me zur Erhitzung der zu verkokenden Fraktion auf Ver-
kokungstemperatur entsteht, daB andererseits aber auch
geniigend Wasserstoff fir die Verkokungszone erzeugt

wird.
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Falls in der Verkokungszone 15 ein besonders reiner
Koks erzeugt werden soll, beispielsweise fiir die Her-
stellung von Elektroden fir metallurgische Prozesse,
werden vof der Verkokung des Reaktionsproduktes die Fest-
stoffe aus dieser abgetrennt. In diesem Falle wird
das flissige feststoffhaltige Reaktionsprodukt aus
der Reaktionszone 4 iber Leitungen 7 und 20 zundchst
einer Feststoffabtrenneinrichtung 21 zugefihrt, in
der die Feststoffe in bekannter Weise, z.B. durch Fil-
tration, Sedimentation oder auch durch Zentrifugieren,
abgetrennt werden. Die nunmehr weitgehend von Fest-
stoffen befreite zu verkokende Produktfraktion wird
iiber eine Leitung 22 aus der Festsfoffabﬁrenneinrich-
tung abgezogen und je nach der gewdhlten Art der wei-
teren Aufheizung Ulber die Leitungen 9, 17, 13 und 14
oder auch iiber die Leitung 10, den.Ofen 11 sowie die
Leitungen 12, 13 und 14 der Verkokungszone 15 zugefihrt.
Der in der Feststoffabtrenneinrichtung 21 anfallende
feststoffreiche Rickstand wird liber eine Leitung 23
aus der Anlage abgezogen. Ggf. kann dieser Rickstand
bzw. auch zumindest ein Teil des in der Verkokungs-
zone 15 anfallenden Kokses in dem Gaserzeuger 18 zur
Herstellung des wasserstoffhaltigen HeiBgases genutzt

werden.
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Die in der Verkokungszone 15 entstehenden Dimpfe wer-
den unter der Verkokungstemperatur von etwa 500° ¢
iber eine Leitung 24 abgezogen und ebenfalls dem Mi-
scher 2 zugeleitet. Diese Ddmpfe bewirken zusammz2n mit
den Dimpfen aus Leitung 6 die Aufheizung des frischen
Kohlebreis auf etwa die Anspringtemperatur der Reak-
tionszone 4, so daB, und hierin liegt ein wesentli-
cher Vorteil des'vorgesch1agenen Verfahrens, auf die
Zufuhr von Fremdwdrme in schwer zu handhabenden Wdr-
metauschern zur Aufheizung des frischen Kohlebreis
verzichtet werden kann. Im Zuge des direkten Warme-
tausches der genannten Ddmpfe mit dem Kohlebrei wird
nahezu das ganze Wasser aus der Kohle ausgetrieben,
so daB auch auf die energieaufwendige Trdcknung der
Kohle im Zuge ihrer Vorbereitung verzichtet werden

kann.

Die im Mischer 2 anfallenden Gase und Ddmpfe, die
sich im wesentlichen aus Restwasserstoff, Wasser-
dampf, geringen Mengen tiefsiedenden Kohlenwasser-
stoffen, wie Methan und Athan u.a., und insbesonde-
re den als Produkt anfallenden Destillaten im Naph-
tha- und Mitteldlbereich zusammensetzen, werden iber
eine Leitung 25 aus der Anlage abgezogen und einer

hier nicht dargestellten destillativen Weiterverar-
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beitung zugefihrt. Aufgrund ihres aromatischen Charak-
ters eignen sich die gewonnenen Destillate insbesonde-

re zur Herstellung von Benzin.

Besonders bei der Verwendung schwer aufschlieBbarer
Kohlen kann es sich als zweckmdBig erweisen, die Misch-
stufe 2 bereits als eine erste Reaktionsstufe fir die
Kohle auszubilden und die sich anschlieBende Reaktions-
zone sozusagen als zweite Reaktionsstufe unter einem
hheren Druck zu betreiben, In diesem Falle wird die
Wasserstoffzufuhr iiber die Leitungen 16 bzw. 19 so
erhoht, daB der zur Verfligung gestellte Wasserstoff
nicht nur fiir die Verkokungszone, sonder zusdtzlich
auch noch fir die erste Reaktionsstufe, die dabei
zweckmidBigerweise unter etwa dem Druck der Verkokungs-
zone betrieben wird, ausreicht.

Umgekehrt kann bei der Verarbeitung von leicht auf-
schlieBenden Kohlen, aber auch bei der Hydrierung

von Schwerdl oder Glsanden, der direkte Wdrmetausch
swischen den heifen Produktdampfen und dem zu behan-
delnden Ausgangsstoff unmittelbar in die Reaktions-
zone 4 integriert werden, wobei diese dann zweck-
miBigerweise unter etwa dem Druck der Verkokungszo-

ne 15 betrieben wird, der bei etwa zwischen 10 und

30 bar liegt. Die als Endprodukt gewonnenen Destil-
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latddmpfe kdnnen in diesem Falle direkt’vom Kopf der

Reaktionszone 4 abgezogen werden.

Der in der Verkokunyszone 15 anfallende Koks wird in
diesem Ausfiihrungsbeispiel Ubef eine Zufihrung 26 in
einem Vergaser 27, vorzugsweise einem Festbettverga-
ser, eingespeist und dort zu einem kohlenmonoxid- und
wasserstoffhaltigen Rohgas vergast. Der bendtigte Sauer-
stoff stromt dem Vergaser 27 iber eine Leitung 28 zu.
Das Rohgas aus dem Vergaser 26 wird in einem nachge-
schalteteen Anlagenteil 29 gereinigt und konvertiert
und dann in einer Anlage 30 einer an sich bekannten
Fischer-Tropsch-Synthese unterzogen., Die in dieser
Anlage hergestellten Kohlenwasserstoffe eignen sich
aufgrund ihres paraffinischen Charakters besonders

vorteilhaft zur Herstellung von Dieseltreibstoff.

Nach dem vorgeschlagenen Verfahren gelingt es somit,
in einer einzigen Anlage sowohl Treibstoff fir Ben-
zinmotoren als auch Treibstoff fir Dieselmotoren zu
produzieren, wobei je nach Erfordernis die Produk-
tion Teicht zu gunsten einer Treibstoffart verscho-
ben werden kann. Durch Milderung der Verfahrensbe-
dingungen (Druck, Temperatur) in der Reaktions- oder

der Verkokungszone reduziert sich z.B. die Produktion
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aromatischer Destillate zugunsten der Kokserzeugung,
wihrend umgekehrt bei schirferen Hydrier- und Verko-
kungsbedingungen die Koksausbeute zugunsten der De-

stillatausbeute zuriickgeht.

Zur Bindung des in der Kohle enthaltenen Schwerfels,
der bei der Verbrennung des Kokses, z.B. in einer
w1rbe1schichtfeuerung, freigesetzt wirde, kdnnen dem
frischen Kohlebrei und/oder der zu verkokenden Pro-
duktfraktion zudem schwefelbindende Stoffe, wie z.B.
Kalziumoxid oder Kalziumkarbonat, zugegeben werden,
wobei, wie sich gezeigt hat, diese Kalziumverbindungen auf-
grund ihrer oberflichenaktiven Wirkung sogar Zzu ei-

ner weiteren Steigerung der Olausbeute beitragen.
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Verfahren zum Verflissigen von Kohle

1. Verfahren zum Verflissigen von Kohle, bei dem
die gemahlene Kohle mit Anreibdl zu einem Brei
vermischt und unter erhdhtem Druck und erhdhter
Temperatur in einer Reaktionszone in Gegenwart
von Wasserstoff und ggf. Katalysator verflis-
sigt wird, dadurch gekennzeichnet, daB das die
Reaktionszone verlassende Reaktionsprodukt ei-
ner Verkokungszone zugefiihrt wird und daB die
aus der Verkokungszone abziehenden heiBen Gase

und Ddmpfe im Wdrmetausch mit dem zu erwdrmen-
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den Kohlebrei abgekiih1t werden.

Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeich-
net, daB die aus der Verkokungszone abziehenden
heiBen Gase und Dampfe im direkten Wdrmetausch
mit dem zu erwirmenden Kohlebrei abgekiihlt wer-
den und daB der bei diesem Wdrmetausch nichtkonQ
densierte Anteil der Gase und Ddmpfe aus dem er-

wirmten Kohlebrei abgetrennt wird.

Verfahren nach den Anspriichen 1 oder 2, dadurch
gekennzeichnet, daB die im Reaktionsprodukt ent-
haltenen Gase und Dimpfe abgetrennt und zumin-
dest teilweise unmittelbar dem direkten Warme-

tausch mit dem Kohlebrei zugefihrt werden.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bfs 3, da-
durch gekennzeichnet, daR der Druck in der Reak-
tionszone bei < 300 bar, vorzugsweise zwischen

150 und 250 bar, Tiegt.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 4, da-
durch gekennzeichnet, daf die Verkokungszone un-
ter etwa dem Druck der_Reaktionszone

betrieben wird.
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Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 5, da-
durch gekennzeichnet, daB die Reaktionszone zwei-
stufig ausgebildet wird, wobed der Druck in der
ersten Stufe niedriger ist als der Druck in der

zweiten Stufe.

Verfahren nach Anspruch 6, dadurch gekennzeich-
net, daB der Druck der ersten Reaktionsstufe zwi-

schen etwa 10 und 50 bar liegt.

Verfahren nach den Anspriichen 6 oder 7, dadurch
gekennzeichnet, daf die Verkokungszone unter et-
wa dem Druck der ersten Reaktionszone betrieben
wird und daB der direkte Wdrmetausch zwischen

den Dampfen und Gasen aus der Verkokungszone und
dem zu erwirmenden Kohlebrei in der ersten Reak-

tionszone erfolgt.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 8, da-
durch gekennzeichnet, daB vor der Verkokung des
Reaktionsproduktes die in diesem enthalfenen

Feststoffe zumindest teilweise abgetrennt wer-

den.

Verfahren nach einem der Anspriche 1 bis 9, da-
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durch gekennzeichnet, daB das Reaktionsprodukt
vor seiner Verkokung auf eine Temperatur zwi-

schen etwa 450 und 600° ¢ aufgeheizt wird.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 10, da-
durch gekennzeichnet, daB die Aufheizung des zu
verkokenden Reaktionsproduktes durch indirekte

Zufuhr von Fremdwdarme erfolgt.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 11, da-
durch gekennzeichnet, daB dem zu verkokenden

Reaktionsprodukt Wasserstoff zugemischt wird.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 10, da-
durch gekennzeichnet, daB die Aufheizung des zu
verkokenden Reaktionsproduktes durch Zumischung
eines durch partielle Oxidation eines kohlen-
stoffhaltigen Brennstoffes gewonnenen wasser-

stoffhaltigen HeiBgases erfolgt.

Verfahren nach Anspruch 13, dadurch gekennzeich-
net, daB dem zu verkokenden Reaktionsprodukt das
Heifgas an mindestens zwei in Strdmungsrichtung
des Reaktionsproduktes hintereinanderliegenden

Stellen zugemischt wird.
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Verfahren nach einem der Anspriiche } bis 14, da-
durch gekennzeichnet, daB die Aufheizung des zu
verkokenden Reaktionsproduktes zweistufig erfolgt,
wobei in einer ersten Stufe fremdwérme und in der
der ersten nachgeschalteten zweiten Stufe ein

wasserstoffhaltiges HeiBgas zugefiihrt wird.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 15, da-
durch gekennzeichnet, daB dem zu verkokenden Re-
aktionsprodukt vor seiner Aufheizung auf die Verko-
kungstemperatur Wasserstoff-Donatdle zugegeben
werden, insbesondere eine hdher siedende Frak-
tion des bereits wasserstoffraffinierten Ulge-

winnes der Anlage.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 16, da-
durch gekennzeichnet, daB der in der Verkokungs-
zone anfallende Koks vergast wird und daB das

dabei gewonnene Rohgas nach seiner Reinigung

und Teilkonvertierung zumindest teilweise einer
Fischer-Tropsch-Synthese zur Erzeugung hGhersie-
dender paraffinischer Kohlenwasserstofffraktio-

nen unterzogen wird.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 17, da-
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durch gekennzeichnet, daR der Frischkohle und/
oder dem zu verkokenden Reaktionsprodukt schwe-

felbindende Stoffe zugemischt werden.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 18, da-
durch gekennzeichnet, daR zumindest tejlweise
als Anreibdl Erd61fraktionen und/oder bei der
Verarbeitung von Erdo1 anfallende Erddlrickstan-
de, insbesondere noch Katalysator enthaltende

Erdblhydrierrﬁcksténde, verwendet werden.

Anwendung des Verfahrens nach einem oder mehre-
ren der Anspriiche 1 bis 19 auf die Verarbeitung

von schweren Erdolfraktionen, G1sanden oder U1-

schiefer.
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