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() Kurze Darstellung

1. zur urspriinglichen Aufgabenstellung und zum wissenschaftlichen und technischen Stand, an den
angeknipft wurde

Das Verbundvorhaben Carbon2Chem verfolgt das Ziel, unvermeidliche kohlenstoffreiche Abgase aus Industriezweigen
wie der Stahl-, Zement- und Kalkindustrie mithilfe erneuerbarer Energien als Rohstoff in der chemischen Industrie zu
nutzen und dadurch fossile Kohlenstofftrager zu ersetzen. Die Vernetzung verschiedener Industriezweige soll eine
zukunftige Produktion synthetischer Kraftstoffe, Kunststoffe und Basischemikalien auf Basis von Kohlenstoffmonoxid
(CO), Wasserstoff (H,), Stickstoff (N,) und Kohlendioxid (CO,) ermdoglichen. Damit leistet Carbon2Chem einen Beitrag
zum Klimaschutz und unterstitzt zugleich die wirtschaftliche Wettbewerbsfahigkeit der beteiligten Branchen. Im
Rahmen des Teilprojekts L-5 (Carbon2Polymers), das in die Gesamtstrategie von Carbon2Chem eingebettet ist und
unter der Leitung von Covestro steht, werden neue Verfahren zur Herstellung von Polycarbonaten (PC) mithilfe von
CO aus Konvertergasen der Stahlproduktion untersucht. Bis dato wurden HUttengase hauptsachlich thermisch
verwertet, jedoch nicht stofflich genutzt. Die Verwendung von CO aus Konvertergasen birgt jedoch Herausforderungen
in Bezug auf die Reinheit von CO sowie das Vorhandensein von Inertgasen und Spurenelementen. Der Stand der
Technik der Phosgenvereinigung sah bislang den Einsatz von reinem CO vor, was bei Konvertergasen eine aufwendige
Reinigung und Gastrennung notwendig macht. Im Teilprojekt L-5 soll hingegen CO in Anwesenheit von Inertgasen wie
Stickstoff dahingehend untersucht werden, ob es sich als Substitut fir CO aus konventionellen Reformierung-
Prozessen eignet.

2. zum Ablauf des Vorhabens

Zur Umsetzung des Projekts kooperieren die Partner Covestro AG, das Max-Planck-Institut fir Kohlenforschung (MPI)
in Mulheim, der Lehrstuhl fir Fluidverfahrenstechnik (RWTH, AVT.FVT) sowie der Lehrstuhl fir Technische
Thermodynamik (RWTH, LTT). Der Beitrag der RWTH Aachen umfasst die modellbasierte Untersuchung eines
Phosgenvereinigers (Arbeitspaket AP 1.4), in dem CO zum Intermediat Phosgen umgesetzt wird. Der Schwerpunkt liegt
dabei auf der Herstellung von Phosgen unter Anwesenheit hoher Inertgas-Anteile (CO, und N,), wie sie im
Konvertergas erwartet werden. Darlber hinaus werden mithilfe quantenmechanischer Methoden potenziell
schadliche Nebenreaktionen vorhergesagt, die bei der auf die Phosgenvereinigung folgenden Phosgenierung auftreten
kdnnen (AP 2.2). Erganzend erfolgt eine Bilanzierung verschiedener Prozessrouten. Diese werden im Hinblick auf ihre
technische Machbarkeit, ihre Prozesskosten (AP 3.1 und 3.2) sowie ihre moglichen Umweltwirkungen (AP 3.3)
bewertet. Um dabei den Projektfortschritt sicherzustellen und die Zusammenarbeit unter den beteiligten Institutionen
zu fordern, fanden regelmaRige, an den Arbeitspaketen orientierte Meetings sowie halbjahrliche Projekttreffen statt.
Etwaige Verzdgerungen konnten im Rahmen einer kostenneutralen Projektverlangerung um sechs Monate vollstandig
ausgeglichen werden, sodass die wesentlichen Projektziele erfolgreich erreicht wurden.

3. zu wesentlichen Ergebnissen und Zusammenarbeit mit anderen Forschungseinrichtung

Das Teilprojekt L-V profitierte von einer intensiven Zusammenarbeit, insbesondere mit den Teilprojekten bei Covestro,
die experimentell sowohl die Phosgenvereinigung im LabormaRstab und im Miniplant-Betrieb als auch die
Phosgenierung durchfiihrten. Neben dem Abgleich von Simulationsmodellen mit experimentellen Daten sowie dem
Entwurf neuer Versuche zur Generierung weiterer Validierungs- und Parametrisierungsdaten wurden auch
gemeinsame Reaktionsnetzwerke erstellt. Flr die Lebenszyklusanalyse (LCA) fand zudem ein regelmafiger Austausch
mit den anderen Leuchttirmen aus Carbon2Chem statt, um sowohl die Ergebnisse als auch die methodische
Vorgehensweise abzustimmen und eine konsistente Bewertung zu gewdhrleisten.

Arbeitspaket (AP 1.4) begleitete die experimentellen Arbeiten von Covestro zur Phosgenvereinigung durch
simulationsbasierte Analysen. Dabei lieBen sich kinetische Modelle fir die Phosgenvereinigung an Aktivkohle ableiten
und die Reaktion in einem Rohrbindelreaktor abbilden. Insbesondere wurde der Einfluss von Inertgasen auf die
Absenkung der ,Hot-Spot“-Temperatur bei der exothermen Phosgenvereinigung quantifiziert. Im Rahmen der
simulativen Untersuchungen zur Phosgenierung wurde in AP 2.2 ein neues Kraftfeld fur die effiziente Simulation
reaktiver Systeme mit den Elementen CHOCI entwickelt, da diese Elemente bei der Phosgenierung von Phenol relevant



sind, und an Modellsystemen validiert [1, 2]. Zusatzlich wurde eine neue Methode zur effizienten Exploration reaktiver
Systeme erarbeitet und publiziert [3]. AnschlieRend wurden Reaktionsnetzwerke fir die Hauptreaktionen der
unkatalysierten Phosgenierung von Phenol sowie fir die mit TiCls bzw. Pyridin katalysierte Phosgenierung aufgestellt.
Beide Katalysatormolekile wurden im Projekt diskutiert. Der Fokus der Kinetikrechnungen wurde anschlieRend auf die
titankatalysierte Reaktion gelegt, weil damit die angestrebte Phosgenierung in der Schmelze moglich ist. Bei den
Rechnungen zeigte sich, dass anharmonsiche Schwingungen die Ratenberechnung dominieren. Diese sind schwierig
und nur mit hohem Aufwand zu modellieren. Das kinetische Modell wurde mit einem Reaktormodell kombiniert. Die
resultierenden Ergebnisse stimmen innerhalb der fir DFT-Rechnungen erwartbaren Genauigkeit mit den vorhandenen
experimentellen Ergebnissen Uberein. Das pradiktive Modell gibt Hinweise darauf, wie wichtig die Entfernung des
Nebenproduktes HCl ist, um eine hohe Produktivitat des Reaktors beizubehalten. Zur quantitativen Parametrisierung
des entwickelten Modells sollten weitere experimentelle Kinetikdaten generiert werden. Parallel wurden
Reaktionsnetzwerke fur die Phosgenierung mit einem Pyridinkatalysator sowie flr Verunreinigungen mit Ammoniak
als Modellsystem flr Amine erstellt. Fur diese Netzwerke wurden thermochemische Daten berechnet, es wurde in der
Projektlaufzeit aber kein quantitatives Reaktionsmodell erstellt.

In AP 3.1 und AP 3.2 wurden Prozessrouten erarbeitet, um CO aus Konvertergasen fir die Polycarbonat -Herstellung
nutzbar zu machen. Es konnte festgestellt werden, dass die vorherige Abtrennung von CO; prozesstechnische sinnvoll
ist. Darauf aufbauend wurden Konzepte zur Abtrennung von CO mittels Druckwechseladsorption (PSA) und ein
Konzept zur CO-Aufkonzentrierung mittels MEA-Wasche entwickelt [4, 5]. Letztes umfasst die Herstellung von Phosgen
mit hohen Anteilen von Stickstoff. Fir beide Konzepte wurden Massen- und Energiebilanzen mittels
Prozesssimulationen generiert. Die 6konomische Analyse zeigt, dass beide Prozessrouten vergleichbare Kosten und
eine wettbewerbsfahige CO-Bereitstellung aufweisen. Auch die Auswirkungen auf die Phosgenvereinigung stellen kein
wirtschaftliches Hindernis dar. Chlor- und Produktausbeute beeinflussen mafgeblich die Wirtschaftlichkeit.
AnschlieRend wurde in AP 3.3 die 6kobilanzielle Bewertung der Polycarbonat-Herstellung Gber neuartige Routen (AP
3.2) mit Hlttengasen als CO-Quelle gemalk den Normen DIN EN ISO 14040 und 14044 durchgefiihrt. Zusammenfassend
konnte gezeigt werden, dass durch die Nutzung von CO aus Hittengasen die Klimawirkungen im Vergleich zur
Benchmark-Route, bei der das CO aus der fossilen Dampfreformierung stammt, reduziert werden kénnen. Weiterhin
wurde gezeigt, dass in dekarbonisierten Energiesystemen und durch den Einsatz von griinem Wasserstoff weitere
Emissionen vermieden werden kodnnen. Zusatzliche Reduktionen der Klimawirkung sind durch den Einsatz
emissionsarmer Energiequellen fir das Stahlwerk und fir die Phosgenierung von Bisphenol A moglich. Dartber hinaus
konnte gezeigt werden, dass die Herstellung von Bisphenol A den grofRten Anteil der Klimawirkung bei der
Polycarbonat-Herstellung ausmacht. Daher haben alternative Produktionsrouten fiir Bisphenol A ein hohes Potential
die gesamte Klimawirkung der Polycarbonat-Herstellung weiter zu reduzieren.

Zusatzlich wurde mittels Optimierung untersucht, welche Huttengaskomponenten fiir welche chemischen Prozesse
genutzt werden sollten, um die Klimawirkung zu minimieren. Dabei konnte gezeigt werden, dass neben dem
Konvertergas (BOFG) auch die stoffliche Nutzung der Hittengase Hochofengas (BFG) und Kokereigas (COG) zu einer
Reduktion der Klimawirkung fihren kann.
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