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Beschreibung

[0001] Die vorliegende Erfindung bezieht sich auf
eine Vorrichtung zum Mischen und Zerstreuen von
reaktiven Fluiden, ein Verfahren und eine Anwen-
dung daflr, insbesondere auf eine Vorrichtung fir
das rasche und wirksame Mischen von Fluidstromen
und deren Zerstreuung, um einen gemischten Strom
von expandierter Querschnittsfliche zu bilden, ein
Verfahren und eine Anwendung dafir, in einem Ver-
fahren zum Umwandeln eines Fluidsubstrates bei er-
héhter Raumgeschwindigkeit, Temperatur und er-
héhtem Druck, insbesondere in einem Verfahren fir
die teilweise katalytische Oxidation von Kohlenwas-
serstoff-Einsatzmaterial.

[0002] Konversionsprozesse unter Anwendung von
Schnellreaktionszonen, wie Oxidations- oder Ver-
brennungszonen fir die Umwandlung eines gasfor-
migen oder flissigen Fluidsubstrates in Axialstro-
mung, erfordern eine Einrichtung zum Mischen des
Substrates in dem gewilinschten Verhaltnis mit einem
Oxidations- oder Verbrennungsgas fur den gleichma-
Rigen Kontakt mit der erwiinschten Verweilzeit inner-
halb der Reaktionszone. Das nicht-einheitliche Mi-
schen, d. h. die Zusammensetzung, und die
nicht-einheitliche Geschwindigkeit, d. h. die Verweil-
zeit, kénnen zu Uberund Unterreaktion fiihren, und,
wenn dies kritisch ist, sind sie fir die schlechte Qua-
litat oder das schlechte ProzeRergebnis typisch.
[0003] Ein wirksames Mischen kann beispielsweise
durch Anwendung von grofden Mischvolumina, Diffu-
sorringen, die im Strom angeordnet sind, oder von
kleinen Mischvolumina, die bei hohen Oberflachen-
geschwindigkeiten arbeiten, erreicht werden. Der
Mischer sollte dartiber hinaus keine unannehmbare
Druckdifferenz oder exzessiv kleine Fluidstromdi-
mensionen einfiihren, die unannehmbare Anderun-
gen in der kritischen Strémungsimpedanz durch Ver-
schmutzung und Erosion herbeifiihren kénnen.
[0004] Eine weitere Gefahr entsteht bei den vorer-
wahnten Umwandlungsprozessen, die entflammbare
Fluide anwenden, welche der Entziindung oder Ex-
plosion im Falle einer Fehloperation unterliegen. Die
Gefahr kann wesentlich durch Minimieren der ent-
flammbaren Fluidvolumina in potentiellen Gefahren-
zonen und durch einen Betrieb bei erhdhter Oberfla-
chengeschwindigkeit der entflammbaren Fluide ver-
mindert werden, wobei die Verweilzeit kleiner ist als
die Entzindungs-Verzogerungszeit. Das Mischen
solcher Fluide in Umwandlungsprozessen bei erhoh-
tem Druck ist mdglicherweise der gefahrvollste Ver-
fahrensschritt stromaufwarts der Reaktionszone, und
deshalb sind das Volumen und die Oberflachenge-
schwindigkeit der gemischten Fluide stromaufwarts
der Reaktionszone kritisch.

[0005] Die europaische Patentanmeldung Nr.
656.317 enthalt eine Beschreibung eines Verfahrens
fur die teilweise katalytische Oxidation eines Kohlen-
wasserstoff-Einsatzmaterials, bei welchem der Koh-
lenwasserstoff mit einem Sauerstoff enthaltenden

Gas gemischt und mit einem Katalysator in Kontakt
gebracht wird. Der Katalysator wird in einer fixen An-
ordnung mit einem hohen Verwindungscharakter von
zumindest 1,1 (definiert als Verhaltnis der Lange des
Pfades, dem ein durch die Struktur strémender Gas-
strom folgt, zur Lange der kirzestmdglichen geraden
Linie durch die Struktur) und mit zumindest 750 Po-
ren pro Quadratzentimeter gehalten. Der Katalysator
weist vorzugsweise ein katalytisch aktives Metall auf,
das von einem Trager getragen wird. Geeignete Tra-
germaterialien werden beschrieben, wie beispiels-
weise Feuerfestoxide, wie Silizium, Aluminium, Titan,
Zirkon und Gemische derselben. Ein Katalysator mit
einem feuerfesten Zirkonschaum als Trager ist spezi-
ell herausgestellt. Vergleichbare Verfahren werden in
den europaischen Patentanmeldungen 576.096 und
629.578, und in der internationalen Patentanmeldung
WO 96/04200 beschrieben.

[0006] Ein attraktives katalytisches teilweises Oxi-
dationsverfahren zur Anwendung in einem wirtschaft-
lichen MaRstab wirde bei erhdhten Driicken, typi-
scherweise Uber 10 bar, beispielsweise um etwa 50
bar, und bei hohen stindlichen Gasraumgeschwin-
digkeiten (Normalliter Gas pro Kilogramm Katalysa-
tor pro Stunde), typischerweise in der GréRenord-
nung von 20.000 bis 100.000.000 NI/kg/h liegen (NI
ist das Volumen bei STP (0°C, 1 bar). Infolge des
thermodynamischen Verhaltens der Teiloxidationsre-
aktion zur Erzielung eines hohen Ausstofles von
Kohlenmonoxiden und Sauerstoff bei erhdhten Dru-
cken ist es notwendig, die Reaktion bei erhdhten
Temperaturen durchzuflihren. Temperaturen in der
Grolenordnung von 800°C oder héher, und in eini-
gen Fallen 1000°C oder hoéher, sind notwendig, um
die bei wirtschaftlichen Verfahren geforderte Ausbeu-
te zu erzielen.

[0007] Die Durchfihrung dieser Verfahren ist kri-
tisch hinsichtlich:

(1) des Erfordernisses der Steuerung der Betriebsbe-
dingungen, eines gleichmaligen Mischens des Ein-
satzmaterials und der Geschwindigkeit, sowie des
Kontaktes zwischen Katalysator und Einsatzmaterial,
um im wesentlichen eine reduzierte Umwandlung in
die gewlinschten Produkte infolge einer unvollstandi-
gen oder bermaRigen Oxidation zu verhindern;

(2) des Erfordernisses einer kleinen Oberflachenge-
schwindigkeit des Einsatzmaterials am Katalysator;
und

(3) des Erfordernisses, gefahrliche Volumina von ge-
mischtem Einsatzmaterial und Verweilzeiten zu redu-
zieren, um die Mdglichkeit einer Entziindung und Ex-
plosion unter erhéhten Druckbedingungen zu mini-
mieren.

[0008] Es besteht bei solchen Verfahren ein Erfor-
dernis fur eine Einrichtung zum Mischen reaktiver
gasférmiger Fluide unter erhéhtem Druck mit einer
gleichmaligen Zusammensetzung und Geschwin-
digkeit, um das erwiinschte Kontaktieren des Kataly-
sators und des Einsatzmaterials sicherzustellen,
ohne die Volumina der gemischten Fluide und die

2/10



DE 698 12 585 T2 2004.01.08

Verweilzeit hinsichtlich der Gefahr einer Entziindung
oder Explosion zu erhéhen, ohne die Oberflachenge-
schwindigkeit zu erhéhen, um exzessive Druckdiffe-
renzen am Katalysator zu erzeugen, und ohne unan-
nehmbare Anderungen der kritischen Strémungsim-
pedanz durch Verschmutzung und Erosion.

[0009] Es sind Gas- und Fluidmischer bekannt, bei-
spielsweise in Teilverbrennungsvorgangen zur ge-
steuerten Verbrennung von Kohlenwasserstoffgasen
in Anwesenheit von Sauerstoff enthaltenden Gasen
fur die Acetylenproduktion, bei welchen hohle kegel-
férmige Kammern mit zunehmender Querschnittsfla-
che in stromabwartiger Richtung verwendet werden.
Es sind auch Diffusoren fir das Divergieren eines
Gas- oder Fluidstromes bekannt, typischerweise mit
zunehmender Stréomungsquerschnittsflache, um eine
gleichmafige Geschwindigkeit aufrecht zu erhalten,
und um die Rezirkulation und das Druckdifferential zu
minimieren (durch Minimieren der Verweilzeit). Bei-
spielsweise wenden vollstdndige Verbrennungsver-
fahren Fluidstromungsablenker an, wie Scheiben
oder rohrférmige Strukturen, die sich in radialer Rich-
tung senkrecht zum Fluidstromungsweg erstrecken
und AuslaRoéffnungen in der stromabwartigen Schei-
be oder langgestreckten Flache derselben aufwei-
sen, wodurch eine radial nach auf3en gerichtete Flu-
idstrdmung durch reduzierte AuslaRoffnungen gefor-
dert wird. Es sind auch Diffusoren mit einem hohlen
Diffusorkegel und einem Verteiler aus hohlen dreh-
symmetrischen Aufteilungsschaufeln von kegel-
stumpfformiger Gestalt bekannt, um ein Profil zu er-
zeugen, welches zur Aufrechterhaltung und Minimie-
rung der vorerwahnten Eigenschaften beitragt.
[0010] Es zeigt sich, daf} diese bekannten Vorrich-
tungen zum Mischen und Zerstreuen von entflamm-
baren Fluiden unzureichend sind, beispielsweise wie
dies bei den vorerwahnten Umwandlungsprozessen
erforderlich ist, die bei erhdhten Dricken stattfinden,
welche durch reduzierte Selbstentziindungs-Verweil-
zeiten und die Gefahr einer Explosion bei erhdhtem
Druck charakterisiert sind, wodurch die Beschran-
kungen der vorstehenden Mischer hinsichtlich einer
Minimierung der Entziindungs- oder Explosionsge-
fahr, eines Druckabfalles, Anderungen der kritischen
Strémungsimpedanz und Optimierung des Fluidmi-
schens durch einheitliche Zusammensetzung und
Geschwindigkeit in dem erwlinschten Verhaltnis, um
hochqualitative Umwandlungsprodukte bei hoher
Ausbeute zu erzielen, miteinander in Konflikt kom-
men.

[0011] Dementsprechend besteht ein Bedarf fur
eine Einrichtung zum Mischen und Zerstreuen von
entflammbaren reaktiven Fluiden zur Anwendung in
Umwandlungsprozessen, wie sie vorstehend be-
schrieben worden sind, in einer ausreichenden Wei-
se, um sowohl den Sicherheits- als auch den Leis-
tungsanforderungen gerecht zu werden, zur Be-
schrankung des Schadens im Falle eines Fehlbetrie-
bes, ohne die Ausbeute und die Wirksamkeit des
Prozesses zu beeintrachtigen, wie z. B. durch Aufer-

legen eines Betriebes unter extremen Bedingungen.
[0012] Es hat sich nun Uberraschenderweise ge-
zeigt, dal} eine Vorrichtung und ein Verfahren zum
Mischen und Zerstreuen von reaktiven Fluiden auf
eine Weise geschaffen werden kann, in welcher ein
exzellentes Mischen in stromabwartiger Richtung er-
zielt wird, ohne daf} ein Konflikt der vorerwahnten Be-
schrankungen auftritt. Insbesondere minimieren die
Vorrichtung und das Verfahren das Fluidvolumen in
dem Mischer bei hoher Oberflachengeschwindigkeit,
und eine nachfolgendes Divergerieren senkt die
Oberflachengeschwindigkeit ab, wodurch eine Ent-
zundungsoder Explosionsgefahr minimiert wird, ohne
UberméaRige Druckunterschiede oder Anderungen
der kritischen Stromungsimpedanz quer dber den
Mischer, so dal} die Betriebsprobleme minimiert wer-
den, und welche Verfahren und Vorrichtungen nichts-
destoweniger dazu beitragen, einen gemischten Flu-
idstrom zu erzielen, der fir exzellente Umwandlungs-
qualitdt und Ausbeute in einer nachfolgenden Reak-
tionszone geeignet ist.

[0013] In ihrem weitesten Aspekt bezieht sich die
Erfindung auf eine Vorrichtung zum Mischen von re-
aktiven Fluiden, die bei erhéhter Temperatur und er-
héhtem Druck entziinden oder explodieren kénnen,
zur nachfolgenden Umwandlung durch Kontakt mit
einem Katalysator, wie einem (teilweisen) Oxidati-
onskatalysator oder in einer Verbrennungszone, mit
der Reihe nach einem stromabwartigen Einlal’ende,
einem Mischer, einem Expandierer, einem Diffusor
und einem stromabwartigen AuslaRende, wobei das
Auslalende eine groRere verfugbare Querschnitts-
flache als irgendeines der EinlaRenden des Mischers
und des Expandierers hat, und der Expandierer eine
Innenquerschnittsflache hat, die in stromabwartiger
Richtung zunimmt, derart, daf® die Innenquerschnitts-
flache an dem stromabwartigen Ende des Expandie-
rers zumindest das Vierfache der Innenquerschnitts-
flache an dem stromaufwartigen Ende betragt, wobei
der Expandierer einen Einsatz aufweist, der im we-
sentlichen nicht-pords und so ausgebildet ist, daf’ er
in dem Expandierer angeordnet werden kann, um
den verfuigbaren Querschnitt desselben zu modifizie-
ren, wobei die verfligbare Querschnittszone des Ex-
pandierers an irgendeinem Punkt entlang seiner Lan-
ge kleiner als der Unterschied in der Innenquer-
schnittsflache des Expandierers an seinem stromab-
wartigen und stromaufwartigen Ende ist, und wobei
die verfiigbare Querschnittsflache an dem stromauf-
wartigen Aufnahmeabschnitt des Diffusors rasch zu-
nimmt, um sich der Innenquerschnittsflache dessel-
ben anzugleichen, wobei der Diffusor an seinem
stromabwartigen Abschnitt eine im wesentlichen kon-
stante gleiche Innen- und verfugbare Querschnittsfla-
che aufweist, wobei die verfigbare Querschnittsfla-
che (Aa) als (Querschnittsflache definiert ist, die fir
einen Fluidstrom verfugbar ist, und die Innenquer-
schnittsflache (Ai) als die (Qerschnittsflache, die von
den Innenwanden der Vorrichtung umschlossen wird.
[0014] Vorzugsweise betragt die verfligbare Quer-
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schnittsflaiche des Expandierers starker als 75%,
noch bevorzugter weniger als 50%, noch weiter be-
vorzugt weniger als 25% des Unterschiedes der In-
nenquerschnittsflache des Expandierers an seinem
stromabwartigen und stromaufwartigen Ende. Die In-
nenquerschnittsfliche des Expandierers an diesem
stromabwartigen Ende kann das Fiinf- bis Hundertfa-
che, vorzugsweise Zehn- bis Sechzigfache der In-
nenquerschnittsfliche am stromaufwartigen Ende
betragen.

[0015] Es versteht sich, daf3 die Vorrichtung gemaf
der Erfindung das Mischen und Zerstreuen von Flui-
den durch anfangliche Expansion des Fluidstromes
hinsichtlich der grofiten Querschnittsabmessung (d.
h. durch Erhéhung der Innenquerschnittsflache)
ohne signifikante Zunahme, d. h. bis zum Fiinffa-
chen, speziell bis zum Dreifachen, vorzugsweise bis
zum Zweifachen der Fluidstrom-Querschnittsflache
(d. h. verfigbare Querschnittsflache) erreicht, und
durch das anschlieRende Divergieren der Fluid-
strom-Querschnittsflache auf eine Weise, um die vor-
stehend erwahnten Ziele zu erreichen.

[0016] Die Bezugnahme auf die Querschnittsflache
des Stromes oder der Vorrichtung bedeutet jene Fla-
che des Querschnittes in einer Ebene senkrecht zum
Strom oder zur Langsachse der Vorrichtung.

[0017] Die Bezugnahme auf ,verfugbare" und ,In-
nen-" Querschnittsflache bedeuten die fur den Fluid-
strom verfligbare Querschnittsflache, d. h. die Fluid-
strom-Querschnittsflache selbst, und die Flache defi-
niert durch und umschlossen von den Innenwanden
der Vorrichtung, d. h. die von der Begrenzung des
(gemischten) Fluidstromes umschlossene Flache.
Die letztere kann eine Flache umfassen, die fir den
Fluidstrom nicht verfugbar ist. Der verfligbare Quer-
schnitt wird unter Bezugnahme auf die Entziindungs-
oder Explosionsbeschrankungen und auf jene Be-
schrankungen bestimmt, die einer unannehmbaren
Anderung der kritischen Strémungsimpedanz unter-
liegen. Wo sich die Innenquerschnittsflache des Ex-
pandierers in dessen stromabwartigen Abschnitt und
des Diffusors in dessen stromaufwartigem Abschnitt,
d. h. an der Grenzflache, rasch andern, wird die In-
nenquerschnittsflaiche des Expandierers an dessen
stromabwartigem Ende als maximale Innenquer-
schnittsflache des Expandierers genommen oder als
ein geringfugig kleinerer Wert entsprechend irgendei-
ner Profilierung des Expandierers oder Diffusors.
[0018] Die Bezugnahme auf einen Expandierer
oder auf die Expansion eines Fluidstromes bedeutet,
daf} die Vorrichtung oder das Verfahren fir das Aus-
breiten des Fluidstromes ausgeristet sind, um eine
Fluidstromfront mit einer Querschnittsflache entspre-
chend der verfigbaren Querschnittsflache des Ex-
pandierers zu schaffen, und mit erhdhter gréter Flu-
idstrom-Querschnittsdimension. Vorzugsweise ent-
halt eine derartige Stromfront keinerlei im Strom be-
findlichen Gegenstande, Trennwande od. dgl., wel-
che die Flammenstabilisierung oder Entziindung be-
gunstigen kénnten. Vorzugsweise weist der Expan-

dierer ein stromaufwartiges Fluidaufnahmeende, ei-
nen Ausbreitungsabschnitt und ein stromabwartiges
Abgabeende auf, wobei die verfugbare Querschnitts-
flache im wesentlichen wie vorstehend beschrieben
definiert ist, und die Innenquerschnittsflache an dem
stromabwartigen Abgabeende am groRten ist.

[0019] Die Bezugnahme auf einen Diffusor oder auf
die Zerstreuung eines Fluidstromes bedeutet, dal}
die Vorrichtung oder das Verfahren fir ein Divergie-
ren des Fluidstromes ausgerustet sind, um eine Flu-
idstromfront von vergroRerter Querschnittsflache an
dem stromabwartigen Ende des Diffusors zu bilden,
wodurch die Oberflachengeschwindigkeit reduziert
wird, wahrend eine gleichmaflige Geschwindigkeit
aufrechterhalten wird. Vorzugsweise nimmt die ver-
fugbare Querschnittsflache in dem stromaufwartigen
Aufnahmeabschnitt des Diffusors rasch zu, um sich
der Innenquerschnittsfliche desselben anzuglei-
chen, wodurch der Diffusor an seinem stromabwarti-
gen Abschnitt im wesentlichen konstante, gleichma-
Rige und verfuigbare Innenquerschnittsflache hat.
[0020] Vorzugsweise ist der stromaufwartige Auf-
nahmeabschnitt des Diffusors profiliert, um den ex-
pandierten gemischten Fluidstrom gegen die Achse
zu richten, wodurch eine Rezirkulation auf bekannte
Weise im wesentlichen verhindert wird, beispielswei-
se nimmt die Innenquerschnittsfliche in Richtung
stromabwarts geringfugig ab.

[0021] Vorzugsweise wird durch die vorliegende Er-
findung jede zuféllige Flammenbildung im Anschluf}
an eine Entzindung in dem stromabwartigen Ab-
schnitt des Diffusors, welche durch Schaffung einer
Front eines gemischten Stromes mit expandierter
Querschnittsflache wie vorstehend beschrieben, auf
den stromabwartigen Abschnitt der Diffusorkammer
der Vorrichtung gemaf der Erfindung beschrankt, in-
folge der gleichmafligen hohen Fluidstromgeschwin-
digkeit in dem Expandierer und in dem stromaufwar-
tigen Aufnahmeabschnitt des Diffusors.

[0022] Die Bezugnahme auf einen Fluidstrom be-
deutet jede erwlinschte Form oder Geometrie einer
umschlossenen Fluidleitung, biespielsweise mit kon-
tinuierlicher oder polygonaler Begrenzung, wie kreis-
formig, oval, sechseckig od. dgl. Es versteht sich,
daf es fur einen Betrieb mit hohem Druck und hoher
Raumgeschwindigkeit bevorzugt wird, mitim wesent-
lichen kontinuierlichen umschlossenen Fluidstrémen
zu arbeiten. Dementsprechend werden die Begren-
zungen der Vorrichtung gemaf der Erfindung, bei-
spielsweise der Katalysatoraufhdngung u. dgl. in ei-
ner Reaktionszone, zweckmafig so ausgebildet, daf’
sie mit den stromabwartigen Fluidstrombegrenzun-
gen kontinuierlich sind, wodurch eine Fluidstromab-
weichung und die Entwicklung einer Entzindungs-
oder Explosionsgefahr minimiert wird.

[0023] Der Expandierer umfallt einen Einsatz, der
im wesentlichen nicht-porés und so ausgebildet ist,
dald er in dem Expandierer angeordnet werden kann,
wodurch die verfiigbare Querschnittsflache dessel-
ben modifiziert wird. Ein solcher Einsatz kann jede er-

4/10



DE 698 12 585 T2 2004.01.08

wilnschte Gestalt oder Form haben, die sich fir die
vorerwahnten Zwecke eignet. Vorzugsweise hat der
Einsatz einen stromaufwartigen und einen stromab-
wartigen Abschnitt, wobei der stromaufwartige Ab-
schnitt eine im wesentlichen zunehmende Quer-
schnittsflache in Richtung stromabwarts hat, und die
Querschnittsflache an der Grenzflache des stromauf-
wartigen und stromabwartigen Abschnittes am grof3-
ten ist, so dal der Einsatz axial innerhalb des Expan-
dierers montiert werden kann, wobei die Grenzflache
des stromaufwartigen und stromabwartigen Ab-
schnittes am stromabwartigen Ende des Expandie-
rers so vorgesehen wird, dall ein im wesentlichen
ringférmiger Fluidstréomungsweg in dem Expandierer
mit zunehmendem Radius in stromabwartiger Rich-
tung geschaffen wird.

[0024] Die AuRenflache des Einsatzes und die In-
nenflachen des Expandierers und des stromaufwarti-
gen Aufnahmeabschnittes des Diffusors kénnen im
wesentlichen ahnliche Profile haben. Der Einsatz
kann jedoch einen konkav profilierten stromaufwarti-
gen Abschnitt haben, der befahigt ist, den Fluidstrom
unter Bildung einer minimalen Druckdifferenz aufzu-
nehmen, und er kann an seinem stromabwartigen
Abschnitt ahnlich profiliert sein, wie dies hier fur den
stromaufwartigen Aufnahmeabschnitt des Diffusors
definiert ist, um den expandierten gemischten Fluid-
strom gegen die Achse zu richten, wodurch eine Re-
zirkulation in bekannter Weise im wesentlichen ver-
hindert wird. Der Einsatz kann einen konvex profilier-
ten stromabwartigen Abschnitt haben, der in den Dif-
fusorabschnitt der Vorrichtung ragt.

[0025] Esist zweckmalig, den Expandierer und den
stromaufwartigen Abschnitt des Einsatzes durch ei-
nen halben Kegelwinkel zu definieren, der im Bereich
von 30° bis 90° zur Achse sein kann, vorzugsweise
im Bereich von 30° bis 80°, noch bevorzugter im Be-
reich von 50° bis 70°. Der halbe Kegelwinkel wird
zweckmafig unter Bezugnahme auf die anderen Pa-
rameter, wie die Fluidraumgeschwindigkeit, annehm-
bare Druckdifferenzen, Profilierung des Expandie-
rers, des Einsatzes und des stromaufwartigen Diffu-
sorabschnittes, und der annehmbaren Verweilzeit in
dem Expandierer gewahit.

[0026] Die Bezugnahme auf den halben Kegelwin-
kel ist jener Winkel, der durch die zentrale Langsach-
se des Kegels und durch irgendeine Erzeugende de-
finiert ist, d. h. eine Linie, welche in der Kegelflache
enthalten ist.

[0027] ZweckmaRig sind der Expandierer und der
Einsatz durch das gleiche oder ein unterschiedliches
Verhaltnis der axialen Durchschnittslange zum
Durchschnittsdurchmesser im Bereich von 1 : 20 bis
1:1, vorzugsweise 1 : 15 bis 1 : 1, noch bevorzugter
im Bereich von 1 : 4 bis 1 : 1 definiert. Die relativen
und besonderen Abmessungen kdnnen beispielswei-
se von der annehmbaren Verweilzeit, der annehmba-
ren Druckdifferenz fiir gegebene Betriebsbedingun-
gen und der Entzindungs- oder Explosionsgefahr
abhangen.

[0028] Der Einsatz kann in dem Expandierer auf ir-
gendeine gewilnschte Weise montiert werden.
Zweckmafig wird der Einsatz durch Axial- oder Ober-
flachenbefestigung montiert, beispielsweise mittels
eines oder mehrerer Vorspriinge, Rickspriinge oder
Befestigungen, die sich vom Einsatz wegerstrecken
oder diesem an dem stromaufwartigen und/oder
stromabwartigen Ende desselben zugeordnet sind,
um mit entsprechenden Riickspriingen, Vorspriingen
oder Befestigungsmitteln in der Expandierer-
und/oder Diffusorwand u.dgl. zusammenzuwirken.
Die Art der Befestigung kann auf bekannte Weise un-
ter Bezugnahme auf die Art der eingesetzten Materi-
alien, die Wirkungen von Temperatur und Druckun-
terschieden und Beschrankungen hinsichtlich Flam-
menstabilisierung oder Entziindung gewahlt werden.
[0029] ZweckmaRig werden der Expandierer und
der Diffusor als zwei unterschiedliche Teile konstru-
iert, von denen jeder eine kegelstumpfférmige Flache
hat, die wie vorstehend beschrieben um einen Ein-
satz herum angeordnet wird, und an den Kegel-
stumpfflachen mittels diesen zugeordneten Seitentei-
len, beispielsweise Flanschvorspriingen, auf bekann-
te Weise befestigt wird.

[0030] Die Vorrichtung kann in irgendeiner ge-
wlinschten Orientierung angewendet werden, bei-
spielsweise mit vertikaler oder horizontaler Substrat-
strdbmung. Die Vorrichtung kann auch irgendwelche
vorstehend definierten Dimensionen haben, insbe-
sondere irgendeine erwiinschte Groflke, vorausge-
setzt, daR die Verweilzeit die Selbstentzin-
dungs-Verzdgerungszeit nicht Uberschreitet, wobei
die vorteilhaften Effekte derselben im wesentlichen
mafstabunabhangig sind. Typischerweise hat die
Vorrichtung einen Querschnitt an ihrer grofiten Di-
mension im Bereich von 1 bis 50 cm, insbesondere
von 5 bis 40 cm.

[0031] Die Vorrichtung weist Mittel zum Mischen der
entsprechenden Fluide auf, die zur Reaktion ge-
bracht werden, wie dies vorstehend definiert worden
ist. ZweckmaRig hat die Vorrichtung an ihrem strom-
aufwartigen Ende einen Mischer, der so ausgebildet
ist, dal® er eine rasche und griindliche Mischung der
entsprechenden Reaktionsfluide bewirkt. Der
Mischer weist vorzugsweise entsprechende Einlal3-
mittel fur jedes Fluid auf, die als ein Fluidstrom mit
der entsprechenden Raumgeschwindigkeit eintreten.
Vorzugsweise werden EinlaBmittel in den entspre-
chenden Leitungsmitteln zur Aufnahme der entspre-
chenden, zu mischenden Fluide vorgesehen. Vor-
zugsweise minden die Leitungsmittel auf geeignete
Weise in eine Mischkammer, die stromaufwarts oder
integral mit den Mischfluid-Leitungsmitteln ausgebil-
det sein kann. Es ist ein besonderer Vorteil dieser Er-
findung, dald sowohl in einer Richtung wirkende
Mischer als auch rotierende Mischer mit einer ent-
sprechenden Profilanpassung des Expandierers, des
Einsatzes und/oder des stromaufwartigen Abschnit-
tes des Diffusors angewendet werden kénnen, wie
dies erforderlich ist.
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[0032] Die Vorrichtung gemal der Erfindung kann
zum Mischen von zwei oder mehr Fluiden ausgebil-
det sein.

[0033] Die Vorrichtung gemaf der Erfindung ist zur
Verwendung mit Hochdruckumwandlungsverfahren
ausgebildet, wie sie vorstehend definiert worden
sind, die der Gefahr von Entziindung oder Explosion
bei Fehlbedienung unterliegen. Vorzugsweise weist
deshalb der Diffusor eine porése Abschirmung auf,
die in dem Stromungsweg des gemischten Fluids am
stromabwartigen Ende desselben angeordnet ist,
wodurch das Geschwindigkeitsprofil verbessert und
die Gefahr eines unbeabsichtigten Entziindens mini-
miert wird. Eine pordse Abschirmung kann jede ge-
eignete nach dem Stand der Technik bekannte Ab-
schirmung oder jeden Stoff umfassen und weist vor-
zugsweise ein flammenfestes Material in Form eines
Fasernetzes, einen porésen Monolith, wie Schaum u.
dgl., auf. Es versteht sich, daR eine derartige Abschir-
mung im wesentlichen so konstruiert ist, daf} sie die
Durchfuihrung der Reaktion nicht beeintrachtigt, und
sie ist gekennzeichnet durch eine ausreichend hohe
mechanische Festigkeit und Warmeschockfestigkeit,
um ihre Funktionsweise zu ermdglichen.

[0034] Die Komponenenteile der Vorrichtung kon-
nen aus irgendeinem Material konstruiert sein, das
sich flr die Uberwiegenden oder zufélligen Bedingun-
gen eignet, unter denen es eingesetzt wird. Zweck-
maRig weisen der Diffusor, der Expandierer und der
Einsatz, der Mischer und gegebenenfalls die pordose
Abschirmung und ihre entsprechenden Befestigun-
gen eine temperaturstabile Metallegierung, vorzugs-
weise rostfreien Stahl oder Inconel, auf.

[0035] Die porése Abschirmung kann alternativ
oder zusatzlich ein anorganisches Material aufwei-
sen, wie ein Feuerfestoxid, und zusatzliche Materia-
lien, die die erforderliche mechanische Festigkeit u.
dgl. gewahrleisten, noch bevorzugter eine Faserver-
starkung, wie eine kontinuierliche anorganische fa-
serverstarkte anorganische Matrix.

[0036] Aus der vorhergehenden Beschreibung geht
hervor, dal sich die Vorrichtung gemaf der Erfindung
ausgezeichnet zur Verwendung bei Verfahren eignet,
die vorstehend beschrieben worden sind, auf eine
Weise, die dem Ziel der Erfindung gerecht wird. Ins-
besondere ergibt sich, dafl die Vorrichtung den Be-
trieb eines solchen Verfahrens ohne wesentliche In-
terferenz oder Unterbrechung ermdglicht. Ein sol-
ches Verfahren ist im Anspruch 7 beschrieben.
[0037] Die Erfindung wird nun in nicht einschran-
kender Weise unter Bezugnahme auf die Fig. 1 bis 3
beschrieben, in denen

[0038] Fig. 1 einen Langsschnitt durch einen kataly-
tischen Umwandlungsreaktor zeigt, der eine Vorrich-
tung zum Mischen reaktiver Fluide gemal der vorlie-
genden Erfindung aufweist,

[0039] Fig. 2 einen Langsschnitt durch den Expan-
dierer und den stromaufwandigen Aufnahmeab-
schnitt des Diffusors des Reaktors nach Fig. 1 zeigt,
[0040] Fig.3 einen Querschnitt nach einer zur

Langsachse des Expandiererabschnittes des Reak-
tors nach Fig. 1 senkrechten Ebene zeigt.

[0041] Fig. 1 zeigt eine Vorrichtung (1) mit einem
EinlaRende (2), einem Mischer (3) mit einer Misch-
kammer (4), einem Expandierer (5), einem Einsatz
(6), einem Diffusor (7), einschliel3lich einer porésen
Abschirmung (8) und einem Auslal3ende (9). Strom-
aufwarts der Vorrichtung (1) sind die entsprechenden
Leitungen (10, 11) flr gasférmiges Fluid vorgesehen.
Die Leitungen fir das gasformige Fluid sind so aus-
gebildet, dal® sie ein Sauerstoff enthaltendes Gas
und ein Brenngas, wie Erdgas, einfihren. Das Mi-
schungsverhaltnis der entsprechenden gasférmigen
Fluide kann durch bekannte Mittel gesteuert werden,
wie durch Veranderung des Durchlasses der entspre-
chenden Fluidleitungen oder durch Anderung der
Konzentration oder des Durchsatzes der Fluide
selbst.

[0042] Stromabwarts der Vorrichtung (1) ist ein Ka-
talysator (12) gezeigt, der eine monolithische Struk-
tur hat, die in dem Fluidstrom derart angeordnet ist,
dal} sie eine gleichmaRige Kontaktierung des Fluid-
katalysators mit dem zerstreuten Fluid sicherstellt,
das ein im wesentlichen gleichférmiges Radialge-
schwindigkeitsprofil hat.

[0043] Die gasférmigen Fluide treten in die Vorrich-
tung (1) ein und werden gemischt. Die gemischten
Fluide treten in den Expandierer (5) an dessen strom-
aufwartigem Ende ein und werden gleichmaRig um
den axial montierten Einsatz (6) herum verteilt. Im
stromabwartigen Abschnitt des Einsatzes (6) flief3t
der ringférmige Fluidgemischstrom durch radial nach
innen gerichtete Eintritts6ffnungen um die konvexe
Oberflache des Einsatzes (6) zusammen. Der Diffu-
sor (7) ist zweckmalig so profiliert, dal} er eine radial
nach innen gerichtete Strémungskomponente auf
den gemischten Fluidstrom aufbringt, um eine Strom-
trennung zu vermeiden (beispielsweise von der
Wand her). Der zerstreute gemischte Fluidstrom
strdmt durch die porése Abschirmung (8) und setzt
seinen Weg uber einen ausreichenden Abstand fort,
um das erwiinschte Konditionieren des Einsatzes vor
dem Kontaktieren mit dem Katalysator (12) zu errei-
chen. Die Sauerstoff und Abgase enthaltenden Flui-
de werden vorerhitzt, bevor sie in die Vorrichtung (1)
eintreten. Die Reaktion wird durch Entziinden des
Einsatzes an dem Katalysator begonnen, wodurch
die gasférmigen Fluide auf eine Reaktionstemperatur
gebracht werden, wenn sie sich dem Katalysator na-
hern. Dementsprechend werden der Mischer (3, 4),
der Expandierer (5), der Einsatz (6) und der Diffusor
(7) aus geeigneten Materialien konstruiert, deren
Warmefestigkeit groRer als 400°C ist, zweckmalig
werden sie aus einer Metallegierung oder aus ahnli-
chen kompatiblen Materialien konstruiert. Der Kataly-
sator ist zweckmaRig ein katalytisch aktives Material,
wie vorhin definiert, abgestutzt auf einem pordsen
monolithischen scheibenférmigen Trager, wie dies
vorhin definiert worden ist.

[0044] In Fig. 2 ist der Expandierer (5) und der Ein-

6/10



DE 698 12 585 T2 2004.01.08

satz (6) nach Fig. 1 gezeigt, wobei die verfligbare
Querschnittsflache (Aa) gezeigt ist, in einem Schnitt
A-A, wobei diese Flache kleiner als die Differenz der
Expandierer-Innenquerschnittsfliche an dessen
stromabwartigen und stromaufwartigen Ende ist (Aid
und Aiu).

[0045] In Fig. 3 ist die Innen- und die verfligbare
Querschnittsflache (Ai und Aa) auf dem Querschnitt
A-A in Fig. 2 gezeigt, und strichliert sind die Begren-
zungen dargestellt, welche Aid und Aiu nach Fig. 2
definieren.

[0046] Die Erfindung wird nun in nicht einschran-
kender Weise unter Bezugnahme auf die folgenden
Beispiele illustriert.

Beispiel 1-Selbstentziindungstests

[0047] Methan und Sauerstoff wurden mit einem
Druck in der Grofienordnung von 50 bis 60 bar und
mit einer Temperatur von bis zu 300°C den Leitungen
(10) und (11) der Vorrichtung nach Fig. 1 zugefihrt,
wobei sie grundlich gemischt waren. Das Mischen er-
folgte bei einem Sauerstoff-Kohlenstoff-Verhaltnis
von 0,5. Das Gemisch wurde mit einer stindlichen
Raumgeschwindigkeit des Gases von 2.000.000
NI/kg/h zugefuhrt.

[0048] Wenn der Temperaturbereich bis zu 300°C
betragt, findet keine Selbstentziindung statt.

Beispiel 2-Fluidstrémungsprofile gemaf der Erfin-
dung

[0049] Das Verfahren nach Beispiel 1 wurde unter
atmospharischen Bedingungen wiederholt. Der re-
sultierende Strom wurde am AuslalRende (9) analy-
siert.

[0050] Die Stromungsgeschwindigkeit und die Sau-
erstoffkonzentration des Gases, welches den Reak-
tor verlaldt, wurden mit einem Pitot-Rohr und durch
Univox gemessen.

[0051] Das Geschwindigkeitsprofil war im wesentli-
chen gleichmaRig innerhalb von 20%, wobei Oberfla-
cheneffekte vernachlassigt wurden. Der Sauerstoff-
teildruck schwankte weniger als 1% Uber den Quer-
schnitt.

Beispiel 3-Beschrankung des Entziindungs- oder
Fehlbetriebschadens

[0052] Das Verfahren nach Beispiel 1 wurde wieder-
holt. Eine zufdllige Entzindung wurde initiiert. Der
Schaden infolge der Explosion, der auf die Entzin-
dung folgte, wurde auf eine Deformation der Innen-
einbauten beschrankt. Ein sicheres Abschalten des
Verfahrens wurde erreicht.

[0053] Dementsprechend ergibt sich, da® die Vor-
richtung gemal der Erfindung auf ausgezeichnete
Weise in dem Verfahren gemaf der Erfindung ange-
wendet werden kann, wie es vorher definiert wurde.

Patentanspriiche

1. Vorrichtung (1) zum Mischen reaktiver Fluide,
die entziindungs- oder explosionsfahig sind, bei er-
hoéhter Temperatur und erhéhtem Druck, fur die nach-
folgende Umwandlung durch Kontakt mit einem Ka-
talysator (12), wie einem (Teil-) Oxidationskatalysator
oder in einer Verbrennungszone, wobei der Reihe
nach ein stromaufwartiges Einlalende (2), ein
Mischer (3), ein Expandierer (5), ein Diffusor (7) und
ein stromabwartiges Auslaflende (9) vorgesehen
sind, wobei das Auslaltende (9) eine grofiere verflg-
bare Querschnittsflache als das EinlaRende (2), der
Mischer (3) oder der Expandierer (5) hat, und der Ex-
pandierer (5) eine Innenquerschnittsflache (Ai) auf-
weist, die in Richtung stromabwarts zunimmt, derart,
daf die Innenquerschnittsflache am stromabwartigen
Ende (Aid) des Expandierers (5) zumindest das Vier-
fache der Innenquerschnittsfliche am stromaufwarti-
gen Ende (Aiu) betragt, wobei der Expandierer (5) ei-
nen Einsatz (6) aufweist, der im wesentlichen
nicht-porés und so ausgebildet ist, daf} er in dem Ex-
pandierer angeordnet werden kann, wodurch die ver-
fugbare Querschnittsflache desselben modifiziert
wird und wodurch die verfliigbare Querschnittsflache
(Aa) des Expandierers (5) an irgendeinem Punkt tiber
dessen Lange kleiner als die Differenz der Innen-
querschnittsflache (Ai) des Expandierers (5) an des-
sen stromaufwartigem und stromabwartigem Ende
ist, wobei die verfigbare Querschnittsflache am
stromaufwartigen Aufnahmeende des Diffusors (7)
rasch zunimmt, um sich der Innenquerschnittsflache
desselben anzugleichen, wobei der Diffusor an sei-
nem stromabwartigen Abschnitt im wesentlichen
konstante und gleiche Innenquerschnittsflache und
verfugbare Querschnittsflaiche aufweist, wobei die
verfigbare Querschnittsflache (Aa) als jene Quer-
schnittsflache definiert ist, die fir einen Fluidstrom
verflgbar ist, und die Innenquerschnittsflache (Ai) als
die Querschnittsflache, die von den Innenwanden der
Vorrichtung umschlossen wird.

2. Vorrichtung (1) nach Anspruch 1, bei welcher
die verfigbare Querschnittsflache (Aa) des Expan-
dierers (5) weniger als 75%, vorzugsweise weniger
als 50%, noch bevorzugter weniger als 25% der Dif-
ferenz der Innenquerschnittsflache (Ai) des Expan-
dierers (5) an dessen stromaufwartigem und strom-
abwartigem Ende ist.

3. Vorrichtung (1) nach Anspruch 1 oder 2, bei
welcher der Einsatz (6) einen stromaufwartigen und
einen stromabwartigen Abschnitt aufweist, und die
Querschnittsflache an der Grenzflache des stromauf-
wartigen und stromabwartigen Abschnittes am grof3-
ten ist, wobei der stromaufwartige Abschnitt eine im
wesentlichen zunehmende Querschnittsflache in
Richtung stromabwarts hat, wobei der Einsatz (6) so
ausgebildet ist, dal} er axial innerhalb des Expandie-
rers (5) montiert werden kann, so dal® die Grenzfla-
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che zwischen dem stromaufwartigen und stromab-
wartigen Abschnitt am stromabwartigen Ende des
Expandierers (5) liegt, derart, da® ein im wesentli-
chen ringférmiger Fluidstrémungsweg in dem Expan-
der (5) mit zunehmendem Radius in Richtung strom-
abwarts geschaffen wird.

4. Vorrichtung (1) nach einem der Anspriche 1
bis 3, bei welcher der Expandierer (5) und der strom-
aufwartige Abschnitt des Einsatzes (6) durch einen
halben Kegelwinkel definiert sind, der im Bereich von
30° bis 90°, vorzugsweise im Bereich von 30° bis 80°,
noch bevorzugter im Bereich von 50° bis 70° zur Ach-
se liegen kann.

5. Vorrichtung (1) nach einem der Anspriche 1
bis 4, bei welcher der Expandierer (5) und der Einsatz
(6) durch das gleiche oder ein verschiedenes Verhalt-
nis der durchschnittlichen Axiallange zum durch-
schnittlichen Durchmesser im Bereich von 1 : 20 bis
1:1, vorzugsweise 1 : 15 bis 1 : 1, noch bevorzugter
1:4 bis 1: 1 definiert sind.

6. Vorrichtung (1) nach einem der Anspriche 1
bis 5, welche eine porése Abschirmung (8) aufweist,
die in dem Gemischfluidstrdomungsweg am stromab-
wartigen Ende desselben angeordnet ist.

7. Verfahren zum katalytischen teilweisen Oxidie-
ren von Kohlenwasserstoff-Einsatzmaterial, welches
das Kontaktieren eines Einsatzes, der einen Kohlen-
wasserstoffeinsatz und ein Sauerstoff enthaltendes
Gas enthalt, mit einem Katalysator umfaldt, bei einer
Temperatur in der GréRenordnung von 800°C bis
1400°C, bei einem Druck in der GréRenordnung von
bis zu 150 bar, und bei einer stiindlichen Gasraumge-
schwindigkeit in der GréRenordnung von 20.000 bis
100.000.000 NI/kg/h, wobei der Kohlenwasserstoffe-
insatz und das Sauerstoff enthaltende Gas unter An-
wendung der Vorrichtung gemaf einem der Anspri-
che 1 bis 6 gemischt werden, bevor sie mit dem Ka-
talysator in Kontakt gebracht werden.

Es folgen 2 Blatt Zeichnungen
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Anhangende Zeichnungen
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FIG.2
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