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(57) Abstract: The invention relates to a method for producing formaldehyde by catalytic gas phase oxidation of methanol with
oxygen, the reaction being carried out under adiabatic conditions on 10 to 60 catalyst beds that are arranged in series. The inventi-

on further relates to a reactor system for carrying out said method.

(57) Zusammenfassung: Die vorliegende Ertindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von Formaldehyd durch katalytische
Gasphasenoxidation von Methanol mit Sauerstoff, worin die Umsetzung an 10 bis 60 hintereinander geschalteten Katalysatorbet-
ten unter adiabaten Bedingungen durchgefiihrt wird, sowie ein Reaktorsystem zur Durchfithrung des Verfahrens.
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Verfahren zur Herstellung von Formaldehyd

Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von Formaldehyd durch
katalytische Gasphasenoxidation von Methanol mit Sauerstoff, worin die Umsetzung in 10
bis 60 hintereinander geschalteten Reaktionszonen unter adiabaten Bedingungen

durchgefiihrt wird, sowie ein Reaktorsystem zur Durchfiihrung des Verfahrens.

Formaldehyd wird allgemein unter katalytischem FEinfluss von Metalloxiden aus
gasformigen Methanol und Sauerstoff in einer exothermen, katalytischen Reaktion gemaf

Formel (I) hergestelit:
CH;O0H (g)+0,5:0,(g) — CH>0 (g) + H,O; AH=-159 kJ/mol (4]

Das mittels der Reaktion nach Formel (I) hergestellte Formaldehyd bildet einen
wesentlichen Ausgangsstoff fiir viele andere Synthesen in der chemischen Industrie.
Insbesondere findet Formaldehyd Anwendung bei der Herstellung von Farbstoffen,

Pharmaka und bei der Textilveredelung.

Die Abfuhr und Verwendung der Reaktionswidrme ist ein wichtiger Punkt bei der
Durchfiihrung der Formaldeyhd-Synthese. Ein unkontrollierter Temperaturanstieg, kann zu
einer dauverhaften Schidigung des Katalysators fiihren. Auflerdem existiert bei hohen
Temperaturen die Moglichkeit von Nebenreaktionen unter Bildung mehr oder weniger
grofler Mengen unter anderem an Kohlenmonoxid, welche die nachste Oxidationsstufe des
Formaldehyd darstellt. Es ist daher vorteilhaft die Temperatur der Katalysatoren im Laufe
des Verfahrens kontrolliert auf einem Niveau zu halten, das einen schnellen Umsatz unter

Minimierung der Nebenreaktionen und/oder Katalysatorinaktivierung ermdéglicht.

Die EP 1 551 544 (B1) offenbart eine Vorrichtung und ein Verfahren, mittels dessen die
Reaktion gemill Formel (I) unter pseudo-isothermen Bedingungen ausgefiihrt werden
kann. Das Verfahren und die Vorrichtung sind dadurch gekennzeichnet, dass mehrere
Reaktionszonen innerhalb der Vorrichtung existieren, wobei die Reaktionszonen
Wairmeaustauschmittel und Katalysator umfassen. Weiterhin wird zur Steuerung von
Selektivitit und Umsatz des Verfahrens jede Reaktionszone mit einem Prozessgas
unterschiedlicher Zusammensetzung beschickt und bei einer unterschiedlichen Temperatur
betrieben, die iiber die jeweilige Reaktionszone als pseudo-isotherm betrachtet wird. Die

Prozessgase werden in verschiedenen Anteilen aufgeteilt und auch teilweise innerhalb des



10

15

20

25

30

WO 2009/149809 PCT/EP2009/003498

-2-

Reaktors im Kreis gefilhrt. Nur Teile des Prozessgases werden aus der Vorrichtung
abgezogen. Die Vorrichtung und das hierin durchgefiihrte Verfahren sind nachteilig, da der
apparative Aufwand fiir die Aufteilung der Prozessgase in Teilstrome, deren kontrollierte
Aufgabe in die einzelnen Reaktionszonen und die pseudo-isotherme Fahrweise in diesen
sehr hoch ist. Weiter sind die drei offenbarten Reaktionszonen durch die Kreisfitlhrung der
Prozessgase in dem Reaktor nicht als getrennt von einander zu betrachten, so dass ein
genaue Abstimmung von Temperatur und Prozessgaszusammensetzung in den einzelnen
Reaktionszonen nur durch aufwindige Regelmechanismen méglich ist, da sich ein stabiler

Betriebspunkt zunichst einstellen und hiernach fortlaufend kontrolliert werden muss.

In US 2,504,402 wird eine Vorrichtung und ein Verfahren offenbart, in dem die Reaktion
gemif} Formel (I) in mehreren aufeinanderfolgenden adiabaten Reaktionszonen ausgefiihrt
wird, wobei sich jeweils zwischen den einzelnen adiabaten Reaktionszonen eine
Wirmeaustauschzone befindet. Zusitzlich wird Methanol jeweils vor einer jeden
Reaktionszone und/oder Wirmeaustauschzone aufgegeben, wobei die Reaktionszonen
jeweils so betrieben werden, dass im Prozessgas hinter der Reaktionszone kein Methanol
mehr vorhanden ist. Die Verfahrensweise ist nachteilig, weil jede Reaktionszone einen
quantitativen Umsatz bedingt. Dies kann entweder bedeuten, dass die einzelne Menge an
Methanol, die in eine Reaktionszone aufgegeben wird, sehr gering ist, womit die Raum-
Zeit-Ausbeute des Verfahrens sehr gering wire, oder dass grofiere Mengen an Methanol in
eine jeweilige Reaktionszone aufgegeben werden, womit die zu erwartenden Temperaturen
der adiabat betriebenen Reaktionszonen sehr hoch und damit die Katalysatorstandzeit in

diesen niedrig sein sollte.

Weitere etablierten Verfahren nutzen mehr als eine Reaktionszone nach denen
Wirmeaustauscher installiert sind, um das Produktgasgemisch nach der exothermen
Reaktion wieder zu kiihlen. Hierdurch kann die Reaktionswarme auf hoheren

Temperaturniveaus gewonnen werden, sowie ein erhéhter Umsatz erzielt werden.

In EP 1 251 951 (Bl) wird eine Vorrichtung und die Moglichkeit der Durchfiihrung
chemischer Reaktionen in der Vorrichtung offenbart, wobei die Vorrichtung durch eine
Kaskade aus miteinander in Kontakt stehenden Reaktionszonen und Wérmetauscher-
vorrichtungen gekennzeichnet ist, die stoffschliissig miteinander im Verbund angeordnet
sind. Das hierin durchzufiihrende Verfahren ist also gekennzeichnet durch den Kontakt der

verschiedenen Reaktionszonen mit einer jeweiligen Warmetauschervorrichtung in Form



10

15

20

25

30

WO 2009/149809 PCT/EP2009/003498

-3-

einer Kaskade. Eine Offenbarung hinsichtlich der Verwendbarkeit der Vorrichtung und des
Verfahrens zur Synthese von Formaldehyd aus gasférmigem Sauerstoff und Methanol
findet nicht statt. Es bleibt also unklar, wie ausgehend von der Offenbarung der EP 1 251
951 (B1) eine solche Reaktion mittels der Vorrichtung und des darin ausgefiihrten
Verfahrens durchgeriihrt werden soll. Weiter muss aus Griinden der Einheitlichkeit davon
ausgegangen werden, dass das in der EP 1251 951 (B1) offenbarte Verfahren in einer
Vorrichtung gleich oder dhnlich der Offenbarung bezliglich der Vorrichtung ausgefiihrt
wird. Hieraus resultiert, dass durch den offenbarungsgemafen grof3flachigen Kontakt der
Wirmeaustauschzonen mit den Reaktionszonen eine signifikante Menge an Warme durch
Wirmeleitung zwischen den Reaktionszonen und den benachbarten Warmeaustauschzonen
stattfindet. Die Offenbarung hinsichtlich des oszillierenden Temperaturprofils kann also
nur so verstanden werden, dass die hier festgestellten Temperaturspitzen stirker ausfallen
wiirden, wenn dieser Kontakt nicht bestehen wiirde. Ein weiteres Indiz hierfir ist der
exponentielle Anstieg der offenbarten Temperaturprofile zwischen den einzelnen
Temperaturspitzen. Diese deuten an, dass eine gewisse Wéarmesenke mit merklicher, aber
begrenzter Kapazitit in jeder Reaktionszone vorhanden ist, die den Temperaturanstieg in
derselben reduzieren kann. Es kann nie ausgeschlossen werden, dass eine gewisse Abfuhr
von Wirme (z.B. durch Strahlung) stattfindet. Allerdings wiirde sich bei einer Reduktion
der moglichen Warmeabfuhr aus der Reaktionszone ein linearer oder in seiner Steigung
degressiver Temperaturverlauf andeuten, da keine Nachdosierung von Edukten vorgesehen
ist und somit nach exothermer Abreaktion die Reaktion immer langsamer und sich somit
die erzeugte Wirmeténung verringern wiirde. Somit offenbart die EP 1251 951 (B1)
mehrstufige Verfahren in Kaskaden von Reaktionszonen, aus denen Wérme in undefinierter
Menge durch Wirmeleitung abgefiilhrt wird. Demnach ist das offenbarte Verfahren
dahingehend nachteilig, als dass eine genaue Temperaturkontrolle der Prozessgase der

Reaktion nicht moéglich ist.

In EP 0 820 345 (B1) wird eine ein Verfahren zur Herstellung von Formaldehyd durch
katalytische Gasphasenoxidation von Methanol mit Sauerstoff und cine Vorrichtung in der
diese durchgefiihrt werden kann, offenbart, das eine Mehrzahl von adiabaten Reaktions-
zonen umfasst. Die offenbarte Mehrzahl wird nicht eingegrenzt. Aus den Abbildungen und
Ausfiihrungsbeispielen wird jedoch offenbart, dass eine maximale Anzahl von fiinf
adiabaten Reaktionszonen vorhanden sein kann. Es wird weiter offenbart, dass sich

zwischen den adiabaten Reaktionszonen Wairmeaustauschzonen befinden konnen.
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Allerdings sind diese Warmeaustauschzonen miteinander in der Art verbunden, als dass sie

iiber ein einziges Wirmeaustauschmittels miteinander in Verbindung stehen.

Die Offenbarung der EP 0 820 345 (B1) ist nachteilig, da mit der geringen Anzahl an
adiabaten Reaktionszonen und den zentralen Warmeaustauschzonen eine genaue Kontrolle
und/oder Steuerung des Temperaturprofils iiber die Reaktionszonen nicht mdglich ist.
Urséchlich hierfir ist, dass eine komplexe Verschaltung der Reaktionszonen mit den
Wirmeaustauschzonen erzwungen wird, die wiederum zu einer gegenseitigen Beein-
flussung der Reaktionszonen fiihrt. Die gegenseitige Beeinflussung ist insbesondere bei der
exothermen Reaktion gemdl Formel (I) besonders nachteilig, da bei einer adiabaten
Temperaturerhéhung in einer der maximal fiinf Reaktionszonen, die tliber das vorher-
kalkulierte Maf3 hinausgeht, das Kihlmittel der nachfolgenden Wiarmeaustauschzone
stirker erhitzt wird. Dies wiederum flihrt zu einer geringeren Kiihlwirkung in der nach-
folgenden Wairmeaustauschzone, so dass eine uberproportionale Erhitzung der tiber-

nichsten Reaktionszone befirchtet werden muss.

Ausgehend vom Stand der Technik wére es daher vorteilhaft, ein Verfahren bereitzustellen,
das in einfachen Reaktionsvorrichtungen durchgefiihrt werden kann und das eine genaue,
einfache Temperaturkontrolle ermoglicht, so dass es hohe Umsitze bei mdglichst hohen
Reinheiten des Produktes erlaubt. Solche einfachen Reaktionsvorrichtungen wiren leicht in

einen technischen Malflstab zu iibertragen und sind in allen GroéBen preiswert und robust.

Fir die katalytische Gasphasenoxidation von Methanol mit Sauerstoff zu Formaldehyd
wurden wie gerade dargestellt bisher weder geeignete Reaktoren beschrieben, noch werden

geeignete Verfahren aufgezeigt, die diese erlauben.

Es besteht daher die Aufgabe, ein Verfahren zur katalytischen Gasphasenoxidation von
Methanol und Sauerstoff zu Formaldehyd bereitzustellen, das unter genauer Temperatur-
kontrolle in einfachen Reaktionsvorrichtungen durchfiihrbar ist und das hierdurch hohe
Umsitze bei hohen Reinheiten des Produktes erlaubt, wobei die Reaktionswirme entweder

zu Gunsten der Reaktion oder in anderer Weise genutzt werden kann.

Es wurde tiberraschend gefunden, dass ein Verfahren zur Herstellung von Formaldehyd aus
Methanol und Sauerstoff in Gegenwart heterogener Katalysatoren, dadurch gekenn-
zeichnet, dass es 10 bis 60 hintereinander geschalteten Reaktionszonen mit adiabaten

Bedingungen umfasst, diese Aufgabe zu l6sen vermag.
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Methanol bezeichnet im Zusammenhang mit der vorliegenden Erfindung ein Prozessgas,
das in das erfindungsgemiBe Verfahren eingefiihrt wird und das im Wesentlichen Methanol
umfasst. Im Wesentlichen bezeichnet im Zusammenhang mit der vorliegenden Erfindung
einen Anteil von mehr als 90 Gew-%. Demzufolge wird Methanol, das in fliissiger Phase

vorliegt zunachst verdampft, bevor es dem Verfahren zugefiihrt wird.

Sauerstoff bezeichnet im Zusammenhang mit der vorliegenden Erfindung ein Prozessgas,
das in das erfindungsgemifle Verfahren eingefiihrt wird und das im Wesentlichen
Sauerstoff umfasst. Bevorzugt ist Sauerstoff Umgebungsluft und umfasst daher einen

Anteil von etwa 20 Vol.-% Sauerstoff.

Neben den Wesentlichen Komponenten der Prozessgase Methanol und Sauerstoff, konnen
diese auch noch Nebenkomponenten umfassen. Nicht abschlieBende Beispiele fiir Neben-
komponenten, die in den Prozessgasen enthalten sein konnen sind etwa Stickstoff,

Dimethylether, Kohlendioxid, Kohlenmonoxid und Wasser.

Allgemein werden im Zusammenhang mit der vorliegenden Erfindung Prozessgase als
Gasgemische verstanden, die Sauerstoff und/oder Methanol und/oder Formaldehyd
und/oder Nebenkomponenten umfassen. Im Wesentlichen umfassen Prozessgase aber

Sauerstoff und/oder Methanol und/oder Formaldehyd.

Erfindungsgemif} bedeutet die Durchfiihrung des Verfahrens unter adiabaten Bedingungen,
dass der Reaktionszone von auflen im Wesentlichen weder aktiv Wérme zugefiihrt noch
Wirme entzogen wird. Es ist allgemein bekannt, dass eine vollstindige Isolation gegen
Wirmezu- oder Abfuhr nur durch vollstindige Evakuierung unter Ausschluss der
Moglichkeit des Warmeiibergangs durch Strahlung méglich ist. Daher bezeichnet adiabat
im Zusammenhang mit der vorliegenden Erfindung, dass keine Mafinahmen zur Wéarmezu-

oder Abfuhr ergriffen werden.

In einer alternativen Ausfihrungsform des erfindungsgemaflen Verfahrens kann aber z.B.
durch Isolation mittels allgemein bekannter Isolationsmittel, wie z.B. Polystyrolddmm-
stoffen, oder auch durch geniigend grofle Abstinde zu Warmesenken oder Wiarmequellen,

wobei das Isolationsmittel Luft ist, ein Warmelibergang vermindert werden.

Ein Vorteil der erfindungsgemiflen adiabaten Fahrweise der 10 bis 60 hintereinander

geschalteten Reaktionszonen gegeniiber einer nicht adiabaten Fahrweise besteht darin, dass
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in den Reaktionszonen keine Mittel zur Warmeabfuhr bereitgestellt werden miissen, was
eine erhebliche Vereinfachung der Konstruktion mit sich bringt. Dadurch ergeben sich
insbesondere Vereinfachungen bei der Fertigung des Reaktors sowie bei der Skalierbarkeit
des Verfahrens und eine Steigerung der Reaktionsumsitze. Auflerdem kann die Wérme, die
im Zuge des exothermen Reaktionsfortschrittes erzeugt wird in der einzelnen Reaktions-

zone zur Steigerung des Umsatzes in kontrollierter Weise genutzt werden.

Ein weiterer Vorteil des erfindungsgemaflen Verfahrens ist die Moglichkeit der sehr
genauen Temperaturkontrolle, durch die enge Staffelung von adiabaten Reaktionszonen. Es
kann somit in jeder Reaktionszone eine im Reaktionsfortschritt vorteilhafte Temperatur

eingestellt werden.

Die im erfindungsgemiflen Verfahren verwendeten Katalysatoren sind iiblicherweise
Katalysatoren, die aus einem Material bestehen, das neben seiner katalytischen Aktivitat fur
die Reaktion gemidfl Formel (I) durch ausreichende chemische Resistenz gegeniiber
Sauerstoff unter den Bedingungen des Verfahrens, sowie durch eine hohe spezifische
Oberfliche gekennzeichnet ist. Katalysatormaterialien, die durch eine solche chemische
Resistenz gegeniiber Sauerstoff unter den Bedingungen des Verfahrens gekennzeichnet

sind, sind zum Beispiel Katalysatoren, die Eisen und Molybdén umfassen.

Spezifische Oberfliche bezeichnet im Zusammenhang mit der vorliegenden Erfindung die
Fliche des Katalysatormaterials, die vom Prozessgase erreicht werden kann bezogen auf

die eingesetzte Masse an Katalysatormaterial.

Eine hohe spezifische Oberfliche ist eine spezifische Oberfliche von mindestens 1 m%/g,

bevorzugt von mindestens 2 m%/g.

Die erfindungsgemalien Katalysatoren befinden sich jeweils in den Reaktionszonen und

konnen in allen an sich bekannten Erscheinungsformen, z.B. Festbett, Fliebett, Wirbelbett

vorliegen.
Bevorzugt sind die Erscheinungsformen Festbett und Fliefibett.

Die Festbettanordnung umfasst eine Katalysatorschiittung im eigentlichen Sinn, d. h. losen,
getragerten oder ungetrdgerten Katalysator in beliebiger Form sowie in Form von
geeigneten Packungen. Der Begriff der Katalysatorschiittung, wie er hier verwendet wird,

umfasst auch zusammenhingende Bereiche geeigneter Packungen auf einem Tréager-
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material oder strukturierte Katalysatortrager. Dies wéren z.B. zu beschichtende keramische
Wabentrdger mit vergleichsweise hohen geometrischen Oberflichen oder gewellte
Schichten aus Metalldrahtgewebe, auf denen beispielsweise Katalysatorgranulat
immobilisiert ist. Als eine Sonderform der Packung wird im Zusammenhang mit der

vorliegenden Erfindung das Vorliegen des Katalysators in monolithischer Form betrachtet.

Wird eine Festbettanordnung des Katalysators verwendet, so liegt der Katalysator
bevorzugt in Schiittungen von Partikeln mit mittleren Partikelgrélen von 1 bis 10 mm,

bevorzugt 1,5 bis 8 mm, besonders bevorzugt von 2 bis 5 mm vor.

Besonders bevorzugt ist bei Festbettanordnung ein monolithischer Katalysator, der Eisen

und Molybdén umfasst.

Wird ein Katalysator in monolithischer Form in den Reaktionszonen verwendet, so ist in
einer bevorzugten Weiterentwicklung der Erfindung der in monolithischer Form
vorliegende Katalysator mit Kandlen versehen, durch die die Prozessgase stromen.
Ublicherweise haben die Kanile einen Durchmesser von 0,1 bis 3 mm, bevorzugt einen

Durchmesser von 0,2 bis 2 mm, besonders bevorzugt von 0,5 bis 1,5 mm.

Ein monolithischer Katalysator mit Kandlen der angegeben Durchmesser ist besonders
vorteilhaft, da hierdurch ein Explosionsschutz gewahrleistet werden kann. Dies geschieht
durch die Aufnahme der Enthalpie durch die Wandung des Monolithen und damit wird eine

weitere Ausbreitung von Flammen unterdriickt.

Wird eine FlieBbettanordnung des Katalysators verwendet, so liegt der Katalysator
bevorzugt in losen Schiittungen von Partikeln vor, wie diese zuvor auch fiir die Fest-

bettanordnung beschrieben worden sind.

Schiittungen von solchen Partikeln sind vorteilhaft, weil die Grofe der Partikel eine hohe
spezifische Oberfliche des Katalysatormaterials gegeniiber den Prozessgasen Sauerstoff
und Methanol besitzen und damit eine hohe Umsatzrate erreicht werden kann. Es kann also
die Stofftransportlimitierung der Reaktion durch Diffusion gering gehalten werden.
Zugleich sind die Partikel damit aber noch nicht so klein, dass es zu iberproportional
erh6hten Druckverlusten bei Durchstromung des Festbettes kommt. Die Bereiche der in der
bevorzugten Ausfiihrungsform des Verfahrens, umfassend eine Reaktion in einem Festbett,

angegebenen PartikelgréBen sind somit ein Optimum zwischen dem erreichbaren Umsatz
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aus der Reaktion gemaB Formel (I) und dem erzeugten Druckverlust bei Durchfithrung des
Verfahrens. Druckverlust ist in direkter Weise mit der notwendigen Energie in Form von
Kompressorleistung gekoppelt, so dass eine tiberproportionale Erhohung desselben in einer

unwirtschaftlichen Betriebsweise des Verfahrens resultieren wirde.

In einer bevorzugten Ausfuhrungsform des erfindungsgemiflen Verfahrens erfolgt der
Umsatz in 12 bis 50, besonders bevorzugt 15 bis 30 hintereinander geschalteten

Reaktionszonen.

Eine bevorzugte weitere Ausfithrungsform des Verfahrens ist dadurch gekennzeichnet, dass
das aus mindestens einer Reaktionszone austretende Prozessgas anschlieBend durch

wenigstens eine dieser Reaktionszone nachgeschalteten Warmeaustauschzone geleitet wird.

In einer besonders bevorzugten weiteren Ausfilhrungsform des Verfahrens befindet sich
nach jeder Reaktionszone wenigstens eine, bevorzugt genau eine Wirmeaustauschzone,

durch die das aus der Reaktionszone austretende Prozessgas geleitet wird.

Die Reaktionszonen konnen dabei entweder in einem Reaktor angeordnet oder in mehreren
Reaktoren aufgeteilt angeordnet werden. Die Anordnung der Reaktionszonen in einem

Reaktor flihrt zu einer Verringerung der Anzahl der verwendeten Apparaturen.

Die einzelnen Reaktionszonen und Wirmeaustauschzonen kdnnen auch zusammen in
einem Reaktor oder in beliebigen Kombinationen von jeweils Reaktionszonen mit

Wirmeaustauschzonen in mehreren Reaktoren aufgeteilt angeordnet werden.

Liegen Reaktionszonen und Wirmeaustauschzonen in einem Reaktor vor, so befindet sich
in einer alternativen Ausfilhrungsform der Erfindung zwischen diesen eine Wirme-

isolationszone, um den adiabaten Betrieb der Reaktionszone erhalten zu kénnen.

Zusitzlich koénnen einzelne der in Reihe geschalteten Reaktionszonen unabhingig
voneinander auch durch eine oder mehrere parallel geschaltete Reaktionszonen ersetzt oder
erginzt werden. Die Verwendung von parallel geschalteten Reaktionszonen erlaubt
insbesondere deren Austausch bzw. Erginzung bei laufendem kontinuierlichen

Gesamtbetrieb des Verfahrens.
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Parallele und hintereinander geschaltete Reaktionszonen konnen insbesondere auch
miteinander kombiniert sein. Besonders bevorzugt weist das erfindungsgemifBle Verfahren

aber ausschlieBllich hintereinander geschaltete Reaktionszonen auf.

Die im erfindungsgemidBen Verfahren bevorzugt verwendeten Reaktoren konnen aus
einfachen Behiltern mit einer oder mehreren Reaktionszonen bestehen, wie sie z.B. in
Ullmanns Encyclopedia of Industrial Chemistry (Fifth, Completely Revised Edition, Vol
B4, Seite 95-104, Seite 210-216) beschrieben werden, wobei jeweils zwischen den
einzelnen Reaktionszonen und/oder Wiarmeaustauschzonen Warmeisolationszonen zusétz-

lich vorgesehen sein konnen.

In einer alternativen Ausflihrungsform des Verfahrens, befindet sich also zwischen einer
Reaktionszone und einer Wirmeaustauschzone mindestens eine Wirmeisolationszone.

Bevorzugt befindet sich um jede Reaktionszone eine Warmeisolationszone.

Die Katalysatoren bzw. die Festbetten daraus werden in an sich bekannter Weise auf oder
zwischen gasdurchlissigen Wandungen umfassend die Reaktionszone des Reaktors
angebracht. Insbesondere bei diinnen Festbetten konnen in Strémungsrichtung vor den
Katalysatorbetten technische Vorrichtungen zur gleichméfigen Gasverteilung angebracht
werden. Dies kénnen Lochplatten, Glockenbdden, Ventilbéden oder andere Einbauten sein,
die durch Erzeugung eines geringen, aber gleichmifligen Druckverlusts einen gleich-

formigen Eintritt des Prozessgases in das Festbett bewirken.

Bei einer besonderen Ausfiihrungsform des erfindungsgemiflen Verfahrens wird
vorzugsweise ein Stoffmengeniiberschuss von zwischen 0 und 500 % Sauerstoff bezogen
auf den Stoffmengenstrom Methanol vor Eintritt in die erste Reaktionszone verwendet.
Durch eine Erhdhung des Verhiltnisses von Sauerstoff pro Methanol kann zum einen die
Reaktion beschleunigt und somit die Raumzeitausbeute (Produzierte Formaldehydmenge
pro Masse Katalysatormaterial) gesteigert werden.Zum anderen wird hierdurch eine
Zusammensetzung des Prozessgases erzielt, die von der fiir eine Explosion kritischen

Grenzzusammensetzung weiter entfernt ist.

In einer weiteren besonders bevorzugten Ausfiihrungsform des Verfahrens betrigt die
Eingangstemperatur des in die erste Reaktionszone eintretenden Prozessgases von 10 bis

330°C, bevorzugt von 50 bis 310°C, besonders bevorzugt von 100 bis 290°C.
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In noch einer weiteren besonders bevorzugten Ausfihrungsform des Verfahrens betragt der
absolute Druck am Fingang der ersten Reaktionszone zwischen 1 und 4 bar, bevorzugt

zwischen 1,1 und 3 bar, besonders bevorzugt zwischen 1,2 und 2,5 bar.

In einer weiteren besonders bevorzugten Ausfilhrungsform des Verfahrens betragt die
Verweilzeit des Prozessgases in einer Reaktionszone zwischen 0,1 und 50 s, bevorzugt

zwischen 0,2 und 20 s, besonders bevorzugt zwischen 0,5 und 10 s.

Das Methanol und der Sauerstoff werden bevorzugt nur vor der ersten Reaktionszone
zugefiihrt. Dies hat den Vorteil, dass das gesamte Prozessgas fur die Aufnahme und Abfuhr
der Reaktionswirme in allen Reaktionszonen genutzt werden kann. Auflerdem kann durch
eine solche Verfahrensweise die Raum-Zeit-Ausbeute gesteigert werden, bzw. die
notwendige Katalysatormasse verringert werden. Es ist aber auch méglich vor einer oder
mehreren der nach der ersten Reaktionszone folgenden Reaktionszonen nach Bedarf
Methanol und/oder Sauerstoff in das Prozessgas einzudosieren. Uber die Zufuhr von Gas
zwischen den Reaktionszonen kann zusitzlich die Temperatur des Umsatzes gesteuert

werden.

In einer bevorzugten Ausfilhrungsform des erfindungsgemafien Verfahrens wird das
Prozessgas nach mindestens einer der verwendeten Reaktionszonen, besonders bevorzugt
nach jedem der verwendeten Katalysatorbetten abgekiihlt. Dazu leitet man das Prozessgas
nach Austritt aus einer Reaktionszone durch eine oder mehrere der oben genannten
Wirmeaustauschzonen, die sich hinter den jeweiligen Reaktionszonen befinden. Diese
kénnen als Wirmeaustauschzonen in Form der dem Fachmann bekannten Warmetauscher,
wie z.B. Rohrbiindel-, Platten-, Ringnut-, Spiral-, Rippenrohr-, Mikrowéirmetauscher

ausgefiihrt sein. Bevorzugt sind die Warmetauscher mikrostrukturierte Warmetauscher.

In einer weiteren Ausfiihrungsform des Verfahrens wird beim Abkiihlen des Prozessgases

in den Wirmeaustauschzonen durch den Warmetauscher Dampf erzeugt.

Innerhalb dieser weiteren Ausfilhrungsform ist es bevorzugt in den Warmetauschern, die
die Wiarmeaustauschzonen beinhalten, auf der Seite des Kiihlmediums eine Verdampfung,

bevorzugt Teilverdampfung auszufiihren.

Teilverdampfung bezeichnet im Zusammenhang mit der vorliegenden Erfindung eine

Verdampfung, bei der ein Gas-/Fliissigkeitsgemisch eines Stoffes als Kiihlmedium
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verwendet wird und bei der auch nach Warmeiibergang in dem Warmetauscher noch ein

Gas-/Flissigkeitsgemisch eines Stoffes vorliegt.

Das Ausfiihren einer Verdampfung ist besonders vorteilhaft, weil hierdurch der erzielbare
Wirmeiibergangskoeffizient von/zu Prozessgasen auf/von Kihl-/Heizmedium besonders

hoch wird und somit eine effiziente Kiihlung erreicht werden kann.

Das Ausfiihren einer Teilverdampfung ist besonders vorteilhaft, weil die Aufnahme /
Abgabe von Wirme durch das Kithlmedium hierdurch nicht mehr in einer Temperatur-
dnderung des Kiihlmediums resultiert, sondern lediglich das Gas-/Flissig Gleichgewicht
verschoben wird. Das hat zur Folge, dass iiber die gesamte Wirmeaustauschzone das
Prozessgas gegeniber einer konstanten Temperatur gekiihlt wird. Dies wiederum
verhindert sicher das Auftreten von Temperaturprofilen in der Stromung der Prozessgase,
wodurch die Kontrolle iiber die Reaktionstemperaturen in den Reaktionszonen verbessert
wird und insbesondere das Ausbilden von lokalen Uberhitzungen durch Temperaturprofile

verhindert wird.

In einer alternativen Ausfihrungsform kann anstelle einer Verdampfung/Teilverdampfung
auch eine Mischzone vor dem Eingang einer Reaktionszone vorgesehen werden, um die
gegebenenfalls bei der Abkiihlung entstehenden Temperaturprofile in der Strémung der
Prozessgase durch Vermischung quer zur hauptsichlichen Stromungsrichtung zu

vereinheitlichen.

In einer ebenfalls bevorzugten Ausfithrungsform des Verfahrens werden die nacheinander
geschalteten Reaktionszonen bei von Reaktionszone zu Reaktionszone steigender oder
sinkender Durchschnittstemperatur betricben. Dies bedeutet, dass man innerhalb einer
Folge von Reaktionszonen die Temperatur von Reaktionszone zu Reaktionszone sowohl
ansteigen als auch absinken lassen kann. Dies kann beispielsweise liber die Steuerung der
zwischen die Reaktionszone geschalteten Warmeaustauschzonen eingestellt werden.
Weitere Moglichkeiten der Einstellung der Durchschnittstemperatur werden im Folgenden

beschrieben.

Die Dicke der durchstromten Reaktionszonen kann gleich oder verschieden gewahlt
werden und ergibt sich nach dem Fachmann allgemein bekannten Gesetzmifigkeiten aus
der oben beschriebenen Verweilzeit und den jeweils im Verfahren durchgesetzten

Prozessgasmengen. Die erfindungsgemidll mit dem Verfahren durchsetzbaren Massen-
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strome an Produktgas (Formaldehyd), aus denen sich auch die einzusetzenden Prozess-
gasmengen ergeben, liegen iiblicherweise zwischen 0,01 und 25 t/h, bevorzugt zwischen

0,1 und 20 t/h, besonders bevorzugt zwischen 1 und 10 t/h.

Die maximale Austrittstemperatur des Prozessgases aus den Reaktionszonen liegt
tiblicherweise in einem Bereich von 260°C bis 400°C, bevorzugt von 280°C bis 380°C,
besonders bevorzugt von 300°C bis 350°C. Die Steuerung der Temperatur in den
Reaktionszonen erfolgt bevorzugt durch mindestens eine der folgenden MaBnahmen:
Dimensionierung der adiabaten Reaktionszone, Steuerung der Wirmeabfuhr zwischen den
Reaktionszonen, Zusatz von Gas zwischen den Reaktionszonen, molares Verhiltnis der
Edukte / Uberschuss an verwendetem Sauerstoff, Zusatz von Inertgasen, insbesondere

Stickstoff, Kohlendioxid, vor und/oder zwischen den Reaktionszonen.

Die Zusammensetzung der Katalysatoren in den erfindungsgeméif3en Reaktionszonen kann
gleich oder verschieden sein. In einer bevorzugten Ausfihrungsform werden in jeder
Reaktionszone die gleichen Katalysatoren verwendet. Man kann aber auch vorteilhaft
verschiedene Katalysatoren in den einzelnen Reaktionszonen verwenden. So kann ins-
besondere in der ersten Reaktionszone, wenn die Konzentration der Reaktionsedukte noch
hoch ist, ein weniger aktiver Katalysator verwendet werden und in den weiteren Reaktions-
zonen die Aktivitit des Katalysators von Reaktionszone zu Reaktionszone gesteigert
werden. Die Steuerung der Katalysatoraktivitdt kann auch durch Verdiinnung mit Inert-
materialien bzw. Tragermaterial erfolgen. Ebenfalls vorteilhaft ist die Verwendung eines
Katalysators in der ersten und/oder zweiten Reaktionszone, der besonders stabil gegen eine

Desaktivierung bei den Temperaturen des Verfahrens in diesen Reaktionszonen ist.

Mit dem erfindungsgeméllen Verfahren kénnen pro 1 kg Katalysator 0,1 kg/h bis 10 kg/h,
bevorzugt 0,5 kg/h bis 8 kg/h, besonders bevorzugt 1 kg/h bis 5 kg/h Formaldehyd

hergestellt werden.

Das erfindungsgemaille Verfahren zeichnet sich somit durch hohe Raumzeitausbeuten aus,
verbunden mit einer Verringerung der Apparategroflen sowie einer Vereinfachung der
Apparaturen bzw. Reaktoren. Diese iiberraschend hohe Raum-Zeit-Ausbeute wird durch
das Zusammenspiel der erfindungsgeméfBen und bevorzugten Ausfithrungsformen des
neuen Verfahrens ermoglicht. Insbesondere das Zusammenspiel von gestaffelten, adiabaten

Reaktionszonen mit dazwischen befindlichen Wirmeaustauschzonen und den definierten
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Verweilzeiten ermdglicht eine genaue Steuerung des Verfahrens und die daraus resultie-
renden hohen Raum-Zeit-Ausbeuten, sowie eine Verringerung der gebildeten Neben-

produkte, wie zum Beispiel Dimethylether, Dimethoxymethan und Kohlenmonoxid.

Weiterer Gegenstand der Erfindung ist ein Reaktorsystem zur Umsetzung von Methanol
und Sauerstoff zu Formaldehyd, dadurch gekennzeichnet, dass es Zuleitungen (Z) fir ein
Prozessgas umfassend Methanol und Sauerstoff oder fir mindestens zwei Prozessgase, von
denen mindestens eines Methanol und mindestens eines Sauerstoff umfasst und 10 bis 60
hintereinander geschaltete Reaktionszonen (R) in Form von Festbetten eines heterogenen
Katalysators umfasst, wobei sich zwischen den Reaktionszonen Warmeisolationszonen (I)
in Form von Isolationsmaterial und zwischen diesen Wirmeaustauschzonen (W) in Form
von Plattenwarmetauschern befinden, die mit den Reaktionszonen iiber Zu- und Ableitun-
gen fiir die Prozessgase verbunden sind und die Zu- und Ableitungen fiir ein Kiilhimedium

umfassen.

Das Reaktorsystem kann auch 12 bis 50, bevorzugt 15 bis 30 Reaktionszonen in Form von

Festbetten umfassen.

Das Isolationsmaterial der Wirmeisolationszonen ist bevorzugt ein Material mit einem
. . . . w .
Wirmeleitkoeffizient A kleiner oder gleich 0,08 |:_K] Besonders bevorzugt sind etwa

m .

Polystyrol, Polyurethane, Glaswolle oder Luft.

Die vorliegende Erfindung wird anhand der Abbildungen erldutert, ohne sie jedoch hierauf
zu beschrinken.

FIG 1 zeigt eine schematische Darstellung einer Ausfithrungsform des erfindungsgeméfen

Reaktorsystems, wobei in der Abbildungen die folgenden Bezugszeichen verwendet

werden:
Z: Zuleitung(en)
R: Reaktionszone(n)
I: Warmeisolationszone(n)
Ww: Wirmeaustauschzone(n)
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FIG 2 zeigt Reaktortemperatur (T), Methanol-Umsatz (U) und Formaldehyd-Selektivitit
(Y) iiber einer Anzahl von 23 Reaktionszonen (S) mit nachgeschalteten Warmeaustausch-

zonen (gemdl Beispiel 1).

FIG 3 zeigt Reaktortemperatur (T), Methanol-Umsatz (U) und Formaldehyd-Selektivitat
(Y) iiber einer Anzahl von 16 Reaktionszonen (S) mit nachgeschalteten Warmeaustausch-

zonen (gemal Beispiel 2).

Die vorliegende Erfindung wird weiterhin anhand der nachfolgenden Beispiele 1 und 2

naher erldutert, ohne sie hierauf zu beschranken.
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Beispiele
Beispiel 1:

In diesem Beispiel stromt das Prozessgas liber insgesamt 23 Katalysatorfestbetten aus
Eisen und Molybdin, also durch 23 Reaktionszonen. Jeweils nach einer Reaktionszone
befindet sich eine Wirmeaustauschzone, in der das Prozessgas gekiihlt wurde, bevor es in
die nichste Reaktionszone eintritt. Die eingangs der ersten Reaktionszone verwendeten
Prozessgase sind Methanol und Luft, wobei der Volumenstrom der Luft so eingestellt ist,
dass ein Uberschuss von 400 % des Sauerstoff bezogen auf Methanol eingangs der ersten
Reaktionszone vorliegt. Der absolute Eingangsdruck des Prozessgases direkt vor der
ersten Reaktionszone betrdgt 1,1 bar. Die Linge der Katalysatorfestbetten, also der
Reaktionszonen, betrigt stets 0,1 m. Die Aktivitdt des verwendeten Katalysators verindert
sich von Reaktionszone zu Reaktionszone (vgl. Tabelle 1) (Die Aktivitat der letzten
Reaktionszone wurde auf 100% mnormiert). Es erfolgt keine Nachdosierung von
Prozessgasen vor den einzelnen Katalysatorstufen. Die Verweilzeit in der gesamten Anlage

betrigt 1,2 Sekunden.

Tabelle 1: Aktivitit des Katalysators in den Reaktionszonen gemiBf Beispiel 1

Reaktionszone [#] Aktivitit [%]
1 2,3%
2 2,5%
3 2,6%
4 2,8%
5 3,0%
6 3,2%
7 3,5%
8 3,8%
9 4,1%

10 4,5%
11 5,0%
12 5,5%
13 6,2%
14 7,0%
15 8,0%
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16 9,3%
17 11,1%
18 13,6%
19 17,3%
20 23,1%
21 33,9%
22 57,2%
23 100,0%

Die Ergebnisse sind in Fig.2 gezeigt. Hierbei sind auf der x-Achse die einzelnen
Reaktionszonen aufgefiihrt, so dass ein raumlicher Verlauf der Entwicklungen im Verfahren
sichtbar wird. Auf der linken y-Achse ist die Temperatur des Prozessgases angegeben. Der
Temperaturverlauf iiber die einzelnen Reaktionszonen hinweg ist als dicke, durchgezogene
Linie dargestellt. Auf der rechten y-Achse ist der Gesamtumsatz an Methanol, sowie die
Selektivitit von Formaldehyd angegeben. Der Verlauf des Umsatzes liber die einzelnen
Reaktionszonen hinweg ist als dicke gestrichelte Linie dargestellt. Der Verlauf der

Selektivitat, als diinne durchgezogene Linie.

Man erkennt, dass die Eingangstemperatur des Prozessgases vor der ersten Reaktionszone
etwa 285°C betrigt. Durch die exotherme Reaktion zu Formaldehyd unter adiabaten
Bedingungen steigt die Temperatur in der ersten Reaktionszone auf etwa 300°C, bevor das
Prozessgas in der nachgeschalteten Warmeaustauschzone wieder abgekiihlt wird. Die
Eingangstemperatur vor der nichsten Reaktionszone betrdgt etwa 285°C. Durch exotherme
adiabate Reaktion steigt sie wieder auf etwa 300°C. Die Abfolge aus Erwdrmung und
Kihlung setzt sich weiter fort. Die Eingangstemperaturen des Prozessgases vor den
einzelnen Reaktionszonen édndert sich im Verfahrensvg:rlauf im Wesentlichen nicht. Dieses
ist vorteilhaft, da im Reaktionsverlauf damit im Mittel konstant um eine Temperatur

gearbeitet wird, die eine optimale Selektivitit an Formaldehyd erméglicht.

Ein Verfahren nach dieser speziellen Ausfiihrungsform erfordert den angegebenen
Mehraufwand an Reaktions- und Warmaustauschzonen, was aber durch die Gleichartigkeit

der Bauteile wirtschaftlich keine linearen Auswirkungen hat.
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Es wird ein Umsatz an Methanol von 99 mol-% erhalten. Die Selektivitat wird konstant zu
95,5 mol-% erhalten. Die erzielte Raum-Zeit-Ausbeute bezogen auf die eingesetzte Masse

Katalysator betragt 2,67 kgrormaldehya/kgkadh.
Beispiel 2:

In diesem Beispiel stromt das Prozessgas durch insgesamt 16 Reaktionszonen, also iiber 16
Katalysatorfestbetten aus Eisen und Molybdan. Jeweils nach einer Reaktionszone befindet
sich eine Wirmeaustauschzone, in der das Prozessgas gekiihlt wird, bevor es in die nichste
Reaktionszone eintritt. Die eingangs verwendeten Prozessgase sind, wie auch der
Eingangsdruck vor der ersten Reaktionszone, identisch zu jenem aus Beispiel 1. Die Linge
der Katalysatorstufen, also der Reaktionszonen, ist Tabelle 2 zu entnehmen. Die Aktivitat
des Katalysators betrigt in der ersten Reaktionszone 100% in allen weiteren ist durch
Verdiinnung mit katalytisch inaktivem Material eine Aktivitit von 5,7% eingestellt. Damit
erreicht man nach der ersten Reaktionszone ein Oszillieren, in einem Temperaturfenster
zwischen 280°C und 320°C, auf das sich das Verfahren einschwingt. Es erfolgt keine
Nachdosierung von Gas vor den einzelnen Katalysatorstufen. Die Verweilzeit in der

gesamten Anlage betrédgt 1,1 Sekunden.

Tabelle 2: Linge der Reaktionszonen gemif} Beispiel 2

Reaktionszone [#] Lange [m]
1-2 0.1
3 0.11
4 0.12
5 0.13
6 0.14
7 0.15
8 0.16
9 0.17
10 0.18
11 0.19
12 0.2
13 0.21
14 0.22
15 0.23
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16 0.24

Dic Ergebnisse sind in Fig.3 gezeigt. Hierbei sind auf der x-Achse die einzelnen
Reaktionszonen aufgefiihrt, so dass ein rdumlicher Verlauf der Entwicklungen im Verfahren
sichtbar wird. Auf der linken y-Achse 1st die Temperatur des Prozessgases angegeben. Der
Temperaturverlauf iiber die einzelnen Reaktionszonen hinweg ist als dicke, durchgezogene
Linie dargestellt. Auf der rechten y-Achse ist der Gesamtumsatz an Methanol, sowie die
Selektivitit von Formaldehyd angegeben. Der Verlauf des Umsatzes iiber die einzelnen
Reaktionszonen hinweg ist als dicke gestrichelte Linie dargestellt. Der Verlauf der

Selektivitat, als diinne durchgezogene Linie.

Man erkennt, dass die Eingangstemperatur des Prozessgases vor der ersten Reaktionszone
etwa 175°C betragt. Durch Nutzung der Reaktionsenthalpie der spéteren Reaktionszonen in
der ersten Warmeaustauschzone und durch die exotherme Reaktion zu Formaldehyd unter
adiabaten Bedingungen steigt die Temperatur vor Eintritt in die zweite Reaktionszone auf
etwa 320°C, bevor das Prozessgas in der nachgeschalteten Warmeaustauschzone wieder
abgekiihlt wird. Die Eingangstemperatur vor der nichsten Reaktionszone betrigt wieder
etwa 280°C. Durch exotherme adiabate Reaktion steigt sie wieder auf etwa 320°C. Die
Abfolge aus Erwarmung und Kiihlung setzt sich weiter fort. Die Eingangstemperaturen des
Prozessgases vor den einzelnen Reaktionszonen steigen mit zunehmender Reaktions-

zonenanzahl und pendeln sich um einen Mittelwert von etwa 320°C ein.

Ein weiteres Merkmal des Betriebs der Reaktionszonen unter adiabaten Bedingungen wird
in Fig. 3 mitgezeigt. Betrachtet man insbesondere die Form des Temperaturverlaufes
innerhalb der Reaktionszonen 10 bis 16 und die Form deren Temperaturverlaufes, so
erkennt man, dass die Steigung des Temperaturanstiegs tiber der Reaktionszone abnimmt.
Hierdurch erkennt man die wesentliche Eigenschaft des Verfahrens, dass keine signifikante

Wirmesenke in den Reaktionszonen vorhanden ist.

Es wird ein Umsatz von 99,0 % des eingangs der ersten Reaktionszone eingesetzten
Methanols, errechnet aus der verbleibenden Masse ausgangs der letzten Reaktionszone,
erhalten. Die Selektivitit betrdgt beziiglich Formaldehyd etwa 95,8 %. Die erzielte Raum-

Zeit-Ausbeute  bezogen auf die eingesetzte Masse  Katalysator  betrégt

2,66 KgFormaldehyd/Kgxath.
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Patentanspriiche

10.

Verfahren zur Herstellung von Formaldehyd aus Methanol und Sauerstoff in
Gegenwart heterogener Katalysatoren, dadurch gekennzeichnet, dass es 10 bis 60

hintereinander geschaltete Reaktionszonen mit adiabaten Bedingungen umfasst.

Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass der Umsatz in 12 bis

50, bevorzugt 15 bis 30 hintereinander geschalteten Reaktionszonen geschieht.

Verfahren nach Anspruch 1 oder Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, dass die
Eingangstemperatur des in die erste Reaktionszone eintretenden Prozessgases 10
bis 330°C, bevorzugt von 50 bis 310°C, besonders bevorzugt von 100 bis 290°C
betrégt.

Verfahren nach Anspruch 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, dass der absolute
Druck am Eingang der ersten Reaktionszone zwischen 1 und 4 bar, bévorzugt

zwischen 1,1 und 3 bar, besonders bevorzugt zwischen 1,2 und 2,5 bar betréigt.

Verfahren nach einem der vorigen Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass die
Verweilzeit des Prozessgases in allen Reaktionszonen zusammen zwischen 0,1 und
50 s, bevorzugt zwischen 0,2 und 20 s, besonders bevorzugt zwischen 0,5 und 10 s

betragt.

Verfahren nach einem der vorigen Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass die

Katalysatoren Eisen und Molyban umfassen.

Verfahren nach einem der vorigen Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass die

Katalysatoren in Festbettanordnung vorliegen.

Verfahren nach Anspruch 7, dadurch gekennzeichnet, dass die Katalysatoren als

Monolithen vorliegen.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, dass die

Katalysatoren in FlieSbettanordnung vorliegen.

Verfahren nach den Anspriichen 7 oder 9, dadurch gekennzeichnet, dass die
Katalysatoren in Schiittungen von Partikeln mit mittleren Partikelgroflien von 1 bis

10 mm, bevorzugt 1,5 bis 8 mm, besonders bevorzugt von 2 bis 5 mm vorliegen.
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Verfahren nach einem der vorigen Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass sich
nach mindestens einer Reaktionszone wenigstens eine Wairmeaustauschzone

befindet, durch die das Prozessgas geleitet wird.

Verfahren nach Anspruch 11, dadurch gekennzeichnet, dass sich nach jeder
Reaktionszone wenigstens eine, bevorzugt eine Warmeaustauschzone befindet,

durch die das Prozessgas geleitet wird.

Verfahren nach einem der vorigen Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass sich
zwischen einer Reaktionszone und einer Warmeaustauschzone mindestens eine

Wairmeisolationszone befindet.

Verfahren nach Anspruch 13, dadurch gekennzeichnet, dass sich um jede

Reaktionszone eine Wirmeisolationszone befindet.

Reaktorsystem zur Durchfilhrung eines Verfahrens nach einem der vorigen
Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass es Zuleitungen (Z) fiir ein Prozessgas
umfassend Methanol und Sauerstoff oder fir mindestens zwei Prozessgase, von
denen mindestens eines Methanol und mindestens eines Sauerstoff umfasst und 10
bis 60 hintereinander geschaltete Reaktionszonen (R) in Form von Festbetten eines
heterogenen Katalysators umfasst, wobei sich zwischen den Reaktionszonen
Wirmeisolationszonen (I) in Form von Isolationsmaterial und zwischen diesen
Wirmeaustauschzonen (W) in Form von Plattenwarmetauschern befinden, die mit
den Reaktionszonen iiber Zu- und Ableitungen fiir die Prozessgase verbunden sind

und die Zu- und Ableitungen fur ein Kithimedium umfassen.
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