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(57) Abstract: The present invention relates to a process for producing oletins in which a first reaction zone (11) of a reactor (10)
that is provided with a catalyst capable of effecting oxidative coupling of methane is supplied with an input mixture containing at least
methane and oxygen, and in which a product mixture is withdrawn from the first reaction zone (11) and transtferred into a second,
catalyst-free reaction zone (12) of the reactor (10), wherein between the first reaction zone (11) and the second reaction zone (12), a
hydrocarbon-containing gas is added to the product mixture. According to the invention, the addition of the hydrocarbon-containing
gas is undertaken using a plurality of feed nozzles (14) which are arranged around a circumference of a transition region (13) between
the first reaction zone (11) and the second reaction zone (12) and each define an outflow direction of the hydrocarbon-containing gas
into the transition region (13). The present invention also relates to a corresponding plant (100).

(57) Zusammenfassung: Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von Olefinen, bei dem einer ersten Reak-
tionszone (11) eines Reaktors (10), die mit einem zur oxidativen Kopplung von Methan befdhigten Katalysator ausgestattet ist, ein
zumindest Methan und Sauerstotf enthaltendes Einsatzgemisch zugefiihrt wird, und bei dem der ersten Reaktionszone (11) ein Pro-
duktgemisch entnommen wird und in eine zweite, katalysatorfreie Reaktionszone (12) des Reaktors (10) iiberfiihrt wird, wobei dem
Produktgemisch zwischen der ersten Reaktionszone (11) und der zweiten Reaktionszone (12) ein kohlenwasserstoffhaltiges Gas zuge-
speist wird. Es ist vorgesehen, dass die Zuspeisung des kohlenwasserstofthaltigen Gases unter Verwendung von mehreren Einspeise-
diisen (14) vorgenommen wird, die um einen Umfang eines Ubergangsbereichs (13) zwischen der ersten Reaktionszone (11) und der
zweiten Reaktionszone (12) verteilt angeordnet sind und jeweils eine Ausstromrichtung des kohlenwasserstofthaltigen Gases in den
Ubergangsbereich (13) definieren. Eine entsprechende Anlage (100) ist ebenfalls Gegenstand der vorliegenden Erfindung.

[Fortsetzung auf der ndichsten Seite]
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Beschreibung

Verfahren und Anlage zur Herstellung von Olefinen

Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von Olefinen und eine
entsprechende Anlage geman den Oberbegriffen der jeweiligen unabhangigen

Patentanspriiche.

Stand der Technik

Die oxidative Kopplung von Methan ist in der Literatur beschrieben, beispielsweise bei
J.D. Idol et al., "Natural Gas", in: J.A. Kent (Hrsg.), "Handbook of Industrial Chemistry
and Biotechnology”, Band 2, 12. Auflage, Springer, New York 2012.

Die oxidative Kopplung von Methan umfasst nach derzeitigem Kenntnisstand eine
katalysierte Gasphasenreaktion von Methan mit Sauerstoff, bei der von zwei
Methanmolekiilen jeweils ein Wasserstoffatom abgespalten wird. Die dabei
entstehenden Methylradikale reagieren zunachst zu einem Ethanmolekil. Bei der
Reaktion wird ferner ein Wassermolekil gebildet. Bei geeigneten Verhaltnissen von
Methan zu Sauerstoff, geeigneten Reaktionstemperaturen und der Wahl geeigneter
Katalysebedingungen erfolgt anschlieBend eine Oxydehydrierung des Ethans zu
Ethylen, einer Zielverbindung bei der oxidativen Kopplung von Methan. Hierbei wird ein
weiteres Wassermolekil gebildet. Der eingesetzte Sauerstoff wird bei den genannten

Reaktionen typischerweise vollstédndig umgesetzt.

Die Reaktionsbedingungen bei der oxidativen Kopplung von Methan umfassen
klassischerweise eine Temperatur von 500 bis 900 <, einen Druck von 5 bis 10 bar
und hohe Raumgeschwindigkeiten. Jiingere Entwicklungen gehen insbesondere auch
in Richtung der Verwendung tieferer Temperaturen. Die Reaktion kann homogen- und
heterogenkatalytisch im Festbett oder in der Wirbelschicht erfolgen. Bei der oxidativen
Kopplung von Methan kénnen auch héhere Kohlenwasserstoffe mit bis zu sechs oder
acht Kohlenstoffatomen gebildet werden, der Schwerpunkt liegt jedoch auf Ethan bzw.
Ethylen und ggf. noch Propan bzw. Propylen.
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Insbesondere aufgrund der hohen Bindungsenergie zwischen Kohlenstoff und
Wasserstoff im Methanmolekiil sind die Ausbeuten bei der oxidativen Kopplung von
Methan vergleichsweise gering. Typischerweise werden nicht mehr als 10 bis 15% des
eingesetzten Methans umgesetzt. AuBerdem begilnstigen die vergleichsweise
harschen Reaktionsbedingungen und Temperaturen, die zur Spaltung dieser
Bindungen erforderlich sind, auch die weitere Oxidation der Methylradikale und anderer
Intermediate zu Kohlenmonoxid und Kohlendioxid.

Wenngleich den geringen Ausbeuten und der Bildung von Kohlenmonoxid und
Kohlendioxid teilweise durch die Wahl optimierter Katalysatoren und angepasster
Reaktionsbedingungen entgegengewirkt werden kann, enthalt ein bei der oxidativen
Kopplung von Methan gebildetes Gasgemisch neben den Zielverbindungen wie
Ethylen und ggf. Propylen Uberwiegend nicht umgesetztes Methan sowie Kohlendioxid,
Kohlenmonoxid und Wasser. Durch ggf. erfolgende nichtkatalytische Spaltreaktionen
kénnen auch betrachtliche Mengen an Wasserstoff enthalten sein. Ein derartiges
Gasgemisch wird im hier verwendeten Sprachgebrauch auch als "Produkigemisch" der
oxidativen Kopplung von Methan bezeichnet, obwohl es Uberwiegend nicht die
gewiinschten Produkte, sondern auch das nicht umgesetzte Edukt Methan und die
soeben erlauterten Nebenprodukte enthalt.

Bei der oxidativen Kopplung von Methan kénnen Reaktoren eingesetzt werden, in
denen einer katalytischen Zone eine nichtkatalytische Zone nachgeschaltet ist. Das
aus der katalytischen Zone ausstréomende Gasgemisch wird in die nichtkatalytische
Zone Uberfihrt, wo es zunachst noch auf den vergleichsweise hohen Temperaturen
vorliegt, die in der katalytischen Zone eingesetzt werden. Insbesondere durch die
Anwesenheit des bei der oxidativen Kopplung von Methan gebildeten Wassers ahneln
die Reaktionsbedingungen hier jenen herkémmlicher Dampfspaltverfahren (engl.
Steam Cracking). Daher kénnen hier Ethan und héhere Paraffine zu Olefinen
umgesetzt werden. In die nichtkatalytische Zone kdnnen auch weitere Paraffine
eingespeist werden, so dass die Restwarme der oxidativen Kopplung von Methan in
besonders vorteilhafter Weise ausgenutzt werden kann. Ein derartiges gezieltes
Dampfspalten in einer der katalytischen Zone nachgeschalteten nichtkatalytischen
Zone wird auch als "Post Bed Cracking" bezeichnet. Nachfolgend wird hierfiir auch der
Begriff "postkatalytisches Dampfspalten" verwendet.
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Bezlglich den beim Dampfspalten herrschenden Reaktionsbedingungen sei ebenfalls
auf Fachliteratur wie den Artikel "Ethylene" in Ullmann's Encyclopedia of Industrial
Chemistry, Onlineausgabe, 15. April 2007, DOI 10.1002/14356007.a10_045.pub2,
verwiesen. Das Dampfspalten wird beispielsweise zur Gewinnung von kurzkettigen
Olefinen wie Ethylen und Propylen, Diolefinen wie Butadien oder von Aromaten
eingesetzt, ist jedoch nicht hierauf beschrankt.

Die vorliegende Erfindung stellt sich die Aufgabe, die oxidative Kopplung von Methan
mit nachgeschaltetem postkatalytischem Dampfspalten gegeniiber dem Stand der

Technik zu verbessern.

Offenbarung der Erfindung

Vor diesem Hintergrund schlagt die vorliegende Erfindung ein Verfahren zur
Herstellung von Olefinen und eine entsprechende Anlage mit den Merkmalen der
jeweiligen unabhangigen Patentanspriiche vor. Ausgestaltungen sind jeweils
Gegenstand der abh&ngigen Patentanspriiche sowie der nachfolgenden Beschreibung.

Die vorliegende Erfindung geht von einem Verfahren zur Herstellung von Olefinen aus,
bei dem einer ersten Reaktionszone eines Reaktors, die mit einem zur oxidativen
Kopplung von Methan beféhigten Katalysator ausgestattet ist, ein zumindest Methan
und Sauerstoff enthaltendes Einsatzgemisch zugefiihrt wird, und bei dem der ersten
Reaktionszone ein Produktgemisch entnommen wird und in eine zweite,
katalysatorfreie Reaktionszone des Reaktors Uberflhrt wird. In der ersten
Reaktionszone erfolgt dabei aufgrund ihrer Ausstattung mit dem genannten Katalysator
eine oxidative Kopplung eines Teils des in dem Einsatzgemischs enthaltenen Methans

in der zuvor erlauterten Weise.

Aufgrund der bei der oxidativen Kopplung von Methan verwendeten
Reaktionsbedingungen tritt das Produktgemisch aus der ersten Reaktionszone mit
einer Temperatur von typischerweise 800 bis 1.000 °C aus. Soll nun einen
postkatalytisches Dampfspalten vorgenommen werden, wie dies insbesondere in der
zweiten, katalysatorfreien Reaktionszone des im Rahmen der vorliegenden Erfindung
eingesetzten Reaktors erfolgt, ist es insbesondere von Vorteil, wenn die Einmischung
der stromab der ersten Reaktionszone eingespeisten zuséatzlichen Kohlenwasserstoffe
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bei denen es sich insbesondere um Paraffine, insbesondere Ethan, Propan, Butan,
Pentan, Hexan, Oktan und héhere Paraffine und/oder um entsprechende Mischungen
in beliebigen Anteilen handeln kann, méglichst rasch und homogen in das
Produktgemisch des postkatalytischen Dampfspalten erfolgt. Auf diese Weise kann die
Ausbeute an Olefinen nochmals gesteigert werden, weil auf diese Weise insbesondere
unerwiinschte Sekundarreaktionen und damit sogenanntes Fouling bzw. eine
Verkokung des Reaktors verhindert wird. Jedoch sind in dem erwahnten
Einsatzszenario aufwendig gestaltete Verteilersysteme von Nachteil, da deren
mechanische Festigkeit insbesondere lber langere Zeitraume aufgrund der hohen
Temperaturen des aus der ersten Reaktionszone austretenden Produkigemischs nur

schwer bzw. mit hohem Aufwand zu gewahrleisten ist.

Im Rahmen der vorliegenden Erfindung wurde nun erkannt, dass Uberraschenderweise
eine Einspeisung der genannten Kohlenwasserstoffe bzw. entsprechender Gemische
mittels Einspeisediisen, die um einen Umfang eines Ubergangsbereichs zwischen der
ersten Reaktionszone und der zweiten Reaktionszone, insbesondere in der
nachfolgend im Detail erlauterten Weise, angeordnet sind, besonders vorteilhaft ist und
eine entsprechend homogene Einmischung erméglicht.

Die vorliegende Erfindung schlagt also vor, dem Produktgemisch zwischen der ersten
Reaktionszone und der zweiten Reaktionszone ein kohlenwasserstoffhaltiges Gas
zuzuspeisen und dieses insbesondere in der zweiten Reaktionszone durch
postkatalytisches Dampfspalten umzusetzen. Erfindungswesentlich ist dabei
insbesondere, dass die Zuspeisung des kohlenwasserstoffhaltigen Gases unter
Verwendung von mehreren Einspeisediisen vorgenommen wird, welche um einen
Umfang eines Ubergangsbereichs zwischen der ersten Reaktionszone und der zweiten
Reaktionszone verteilt angeordnet sind und welche jeweils eine Ausstrémrichtung des
kohlenwasserstoffhaltigen Gases in den Ubergangsbereich definieren.

Unter einer ,Ausstromrichtung” wird dabei im hier verwendeten Sprachgebrauch eine
Richtung verstanden, in der sich zumindest der liberwiegende Anteil der Gasmolekiile
des Gasgemischs bzw. sich die Gasmolekile im Mittel bewegen. Es versteht sich,
dass mittels einer entsprechenden Einspeisedise keine Bewegung samtlicher
Gasmolekiile in einer Richtung bewirkt werden kann, da sich insbesondere ein mittels
einer entsprechenden Einspeisediise bereitgestellter Gasstrom durch Kollision mit in
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dem Medium, in das die Einspeisung erfolgt, vorliegenden Gasmolekiilen aufweitet
bzw. durch einen Impuls entsprechender Gasmolekiile abgelenkt wird. Eine
entsprechende Einspeisediise kann mehrere Disenéffnungen, die vorzugsweise
zumindest Uberwiegend in eine Richtung weisen, oder andere Disenformen umfassen.
Insbesondere ist eine entsprechende Einspeisediise mit der oder den Mittelachsen der
Disendffnung(en) in der Ausstrémrichtung ausgerichtet.

Es werde beispielsweise angenommen, dass das Produktgemisch aus der ersten
Reaktionszone (iber eine kuppelférmige Oberflache in den Ubergangsbereich eintritt.
Die kuppelférmige Oberflache ist dabei zwischen dem Ubergangsbereich und der
ersten Reaktionszone angeordnet. Im Rahmen der vorliegenden Erfindung wurde nun
erkannt, dass es besonders vorteilhaft ist, eine Reihe von GréBen, die die Einstrémung
des kohlenwasserstoffhaltigen Gases in den Ubergangsbereich definieren, aufeinander
abzustimmen, wodurch eine besonders vorteilhafte, d.h. homogene und rasche,
Einmischung erzielt werden kann. Selbst bei einer nicht wie nachfolgend erldutert
vorgenommenen Abstimmung der genannten GréBen kann jedoch im Rahmen der
vorliegenden Erfindung gegeniliber dem Stand der Technik, insbesondere gegeniiber
ebenfalls verwendbaren, aufwendigen Einspeiseeinrichtungen, ein betrachtlicher
Vorteil erzielt werden. Insbesondere kann eine erfindungsgeman ausgebildete
Einspeisevorrichtung (die nachfolgenden Erlduterungen betreffen Verfahren und
Vorrichtungen in gleicher Weise) in dem zuvor erlduterten Einsatzszenario besonders

dauerfest und kostengiinstig erstellt werden.

Als besonders vorteilhaft hat sich erwiesen, wenn ein Durchmesser, eine Anzahl, eine
Ausrichtung, eine Position und eine Eindringtiefe der Einspeisediisen in Abhangigkeit
von einer Einstrdmung des Produktgemischs in den Ubergangsbereich und einer
Dimensionierung des Ubergangsbereichs vorgegeben werden. Aus den Dimensionen
des Ubergangsbereichs ergeben sich geeignete Ausstrdmungsgeschwindigkeiten und
diese wiederum bestimmen Anzahl und Durchmesser der Einspeisedisen. Mit der
Ausstrémungsgeschwindigkeit wird erreicht, dass der Gasstrom an die kuppelférmige
Oberflache gelangt und sich dabei soweit weitet, dass er sich mit dem Produktgemisch
groB3flachig vermischt. Entsprechendes gilt auch fir eine scheibenfdérmige statt einer
kuppelférmigen Oberflache. Besonders vorteilhafte Ausgestaltungen werden dabei

nachfolgend erldutert, wobei, wie erwéhnt, auch andere Kombinationen
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entsprechender Parameter in anderer als der nachfolgenden erlduterten Weise
gegenlber dem Stand der Technik Vorteile bieten kénnen.

Der Ubergangsbereich ist im Rahmen der vorliegenden Erfindung insbesondere
zumindest teilweise zylindrisch ausgebildet. Insbesondere handelt es sich bei dem
Ubergangsbereich um einen Rohrabschnitt, der die erste Reaktionszone und die
zweite Reaktionszone verbindet. Auch die erste und die zweite Reaktionszone kénnen
dabei im wesentlichen oder abschnittsweise zylindrisch ausgebildet sein, wobei der
Ubergangsbereich eine Verjiingung darstellen kann oder die erste Reaktionszone (iber
den Ubergangsbereich ohne Verjlingung in die zweite Reaktionszone iibergeht.

Insbesondere kann der Ubergangsbereich im Rahmen der vorliegenden Erfindung
einen Innendurchmesser von 1,5 bis 2,0 Metern, insbesondere ca. 1,7 Metern,
aufweisen. Die nachfolgenden Erlauterungen betreffen einen Ubergangsbereich mit
einer derartigen Abmessung, wobei der Fachmann bei anderen Abmessungen
beispielsweise eine Extrapolation vornehmen und dabei die erfindungsgeméafen
Vorteile auch bei derartigen anderen Abmessungen erzielen kann. Insbesondere
schlieBt der Ubergangsbereich an seinem der ersten Reaktionszone abgewandten
Ende an die zweite Reaktionszone an, in der ein postkatalytisches Dampfspalten

durchgefiihrt wird, wie zuvor erlautert.

Wie erlautert, sind die Einspeisediisen im Rahmen der vorliegenden Erfindung
insbesondere um einen Umfang des Ubergangsbereichs angeordnet.
Vorteilhafterweise sind dabei die Einspeisediisen in einer Bezugsebene angeordnet,
die senkrecht zu einer Mittelachse des Ubergangsbereichs und/oder einer
Hauptstrémungsrichtung des Produktgemischs durch den Ubergangsbereich steht. Die
Einspeisediisen bilden also einen Ring in einer Ebene um den insbesondere
zylindrisch ausgebildeten Ubergangsbereich. Dies schlieBt jedoch nicht aus, dass
weitere Einspeisedlsen fir das oder ein weiteres kohlenwasserstoffhaltiges Gas,
beispielsweise mit abweichender Zusammensetzung, vorgesehen sein kdnnen. Diese
kénnen beispielsweise in Form mehrere Ringe um den Ubergangsbereich oder der
sich anschlieBenden zweiten Reaktionszone, beispielsweise in unterschiedlichen

Temperaturzonen, angeordnet sein.
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Als besonders vorteilhaft hat sich herausgestellt, wenn die Einspeisediisen derart
angeordnet sind, dass die Ausstromrichtungen jeweils einen Winkel von 40°bis 60°,
insbesondere ca. 50° zu der Bezugsebene aufweisen, und wenn die
Ausstrémrichtungen jeweils auf einen Punkt gerichtet sind, der in einer Ebene liegt, die
zu der Bezugsebene in Richtung der ersten Reaktionszone versetzt angeordnet ist.
Hierunter sei verstanden, dass die Einspeisediisen das kohlenwasserstoffhaltiges Gas
durch eine entsprechende Ausrichtung teilweise, jedoch nicht vollstandig,
entgegenblasen. Ein Anfangsimpuls der Gasmolekile, der mittels der Einspeisediisen
auf diese aufgepragt wird, weist damit eine Richtungskomponente auf, die in Richtung
des Zentrums des Ubergangsbereichs oder schrég hierzu (siehe sogleich) ausgerichtet
ist, sowie eine Richtungskomponente, die dem durch den Ubergangsbereich
strdmenden Produktgemisch entgegen gerichtet ist. Damit sich ein entsprechender
Anfangsimpuls einstellt, wird ein gewisser Druck bendtigt. Auf diese Weise Iasst sich,
insbesondere im Gegensatz zu einer Einspeisung senkrecht zur
Hauptstrémungsrichtung des Produktgemischs oder in einem steileren oder flacheren
Winkel als angegeben, eine besonders gute und rasche Einmischung erzielen.

Geman einer besonders bevorzugten Ausgestaltungen der vorliegenden Erfindung ist
ferner vorgesehen, dass die Einspeisediisen derart angeordnet sind, dass die jeweils
definierten Ausstrémrichtungen einen Winkel von 0 bis 10, insbesondere ca. 0% zu
einer durch die Mittelachse in der Bezugsebene verlaufenden Radialrichtung
aufweisen. Mit anderen Worten kénnen die Einspeisediisen direkt auf die Mittelachse
des Ubergangsbereichs gerichtet sein oder, insbesondere im Rahmen von
Ausrichtungstoleranzen, leicht tangential hierzu versetzt. Auf diese Weise wird eine
besonders gute Verwirbelung des kohlenwasserstoffhaltigen Gases bewirkt.

Wie erwédhnt, wird im Rahmen der vorliegenden Erfindung das Produktgemisch
insbesondere von einer kuppelférmigen Oberflache ausgehend, die zwischen der
ersten Reaktionszone und der zweiten Reaktionszone angeordnet ist, dem
Ubergangsbereich zugefiihrt. Eine derartige kuppelférmigen Oberflache stellt
insbesondere ein Gewdlbe aus einem oder mehreren keramischen Werkstoffen mit
einer Vielzahl Uber das Gewdlbe verteilten, z.B. schlitzférmigen, Durchtritten dar. Die
kuppelférmige Oberflache kann insbesondere halbkugelférmig, in Form eines
Halbellipsoids oder in anderer geometrischer Form ausgebildet sein. Die Kuppel 6ffnet
sich dabei zu dem Ubergangsbereich, ihr Apex ist zu der ersten Reaktionszone
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ausgerichtet. Die kuppelférmige Oberflache kann insbesondere koaxial mit dem
Ubergangsbereich ausgerichtet sein.

Ist eine kuppelférmige Oberflache bereitgestellt, hat es sich als besonders vorteilhaft
herausgestellt, wenn der Abstand der Einspeisediisen zu einem der ersten
Reaktionszone am nachsten liegenden Punkt der kuppelférmigen Oberflache, also
deren Apex, 1,2 bis 1,5 Meter, insbesondere ca. 1,2 Meter, betragt. In einem derartigen
Abstand kann sich aufgrund der vorhandenen Distanz zu der kuppelférmigen
Oberflache von der Einspeisestelle, insbesondere bei der erlduterten, teilweise dem
Produktgemisch entgegengerichteten Einspeisung, eine besonders gute
Durchmischung ausbilden.

Grundsatzlich ist es jedoch auch méglich, dass das Produktgemisch von einer
scheibenférmigen Oberflaiche ausgehend, die zwischen der ersten Reaktionszone und
der zweiten Reaktionszone angeordnet ist, dem Ubergangsbereich zugefiihrt wird.
Eine derartige scheibenférmige Oberflache stellt insbesondere eine perforierte Scheibe
aus keramischen Werkstoff dar.

Ein Abstand der Einspeisediisen von der scheibenférmigen Oberflache entspricht
dabei vorteilhafterweise dem zuvor erlauterten Abstand der Einspeisediisen zu dem
der ersten Reaktionszone am néchsten liegenden Punkt der kuppelférmigen
Oberflache. Auf die entsprechend genannten Vorteile wird verwiesen.

Im Rahmen der vorliegenden Erfindung hat sich als besonders vorteilhaft
herausgestellt, wenn 4 bis 20, insbesondere 10, Einspeisediisen verwendet werden.
Durch die vergleichsweise geringe Anzahl kénnen die Herstellungskosten einer
entsprechenden Anlage bzw. die Betriebskosten im Rahmen eines entsprechenden
Verfahrens gegeniiber dem Stand der Technik verringert werden.

Besonders vorteilhaft ist es, wenn die Eindringtiefe der Einspeisedisen in den
Ubergangsbereich 0,0 bis 0,1 Meter, insbesondere beispielsweise ca. 0,0 Meter,
betragt. Auf diese Weise wird vermieden, dass gréBere Materialbereiche den hohen
Temperaturen und den gegebenenfalls ausgesprochen korrosiven Bedingungen des
Produktgemischs ausgesetzt werden.
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Die vorliegende Erfindung erstreckt sich auch auf eine Anlage zur Herstellung von
Olefinen, die einem Reaktor mit einer ersten Reaktionszone, die mit einem zur
oxidativen Kopplung von Methan befahigten Katalysator ausgestattet ist, und eine
zweite, katalysatorfreien Reaktionszone aufweist, wobei die Anlage Mittel, die daftr
eingerichtet sind, der ersten Reaktionszone ein zumindest Methan und Sauerstoff
enthaltendes Einsatzgemisch zuzufihren, Mittel, die dafiir eingerichtet sind, der ersten
Reaktionszone ein Produktgemisch zu entnehmen und in die zweite, katalysatorfreie
Reaktionszone zu Uberfiihren, und Mittel, die dafiir eingerichtet sind, dem
Produktgemisch zwischen der ersten Reaktionszone und der zweiten Reaktionszone
ein kohlenwasserstoffhaltiges Gas zuzuspeisen, aufweist.

Insbesondere erfindungswesentlich fir eine solche Anlage ist, dass zur Zuspeisung
des kohlenwasserstoffhaltigen Gases mehrere Einspeisediisen bereitgestellt sind, die
um einen Umfang eines Ubergangsbereichs zwischen der ersten Reaktionszone und
der zweiten Reaktionszone verteilt angeordnet sind und jeweils eine Ausstrémrichtung

des kohlenwasserstoffhaltigen Gases in den Ubergangsbereich definieren.

Die erlauterte Anlage sowie eine Anlage gemaf einer besonders bevorzugten
Ausgestaltungen der vorliegenden Erfindung, die Mittel aufweist, die zur Durchfiihrung
eines Verfahrens eingerichtet sind, wie es zuvor erldutert wurde, profitiert von den

zuvor erlauterten Vorteilen, auf die daher ausdriicklich verwiesen wird.

Die Erfindung wird in bevorzugten Ausgestaltungen unter Bezugnahme auf die
beigefligten Zeichnungen ndher erlautert.

Kurze Beschreibung der Zeichnung

Figur 1 veranschaulicht eine Anlage gemaf einer Ausfihrungsform der Erfindung in
Form eines stark vereinfachten Anlagendiagramms.

Figur 2 veranschaulicht einen Reaktor gemaf einer Ausfihrungsform der Erfindung in
vereinfachter, schematischer Teildarstellung.

Ausfihrliche Beschreibung der Zeichnung
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In Figur 1 ist eine Anlage gemaf einer Ausfiihrungsform der vorliegenden Erfindung in
Form eines stark vereinfachten Anlagendiagramms veranschaulicht und insgesamt mit
100 bezeichnet. Eine entsprechende Anlage 100 kann neben den in Figur 1
veranschaulichten Komponenten insbesondere eine Reihe weiterer Komponenten

umfassen, die jedoch der Anschaulichkeit halber hier nicht dargestellt sind.

Als wesentliche Komponente der Anlage 100 ist ein insgesamt mit 10 bezeichneter
Reaktor vorgesehen, dem im dargestellten Beispiel einen Methan enthaltener
Einsatzstrom 1 und ein Sauerstoff enthaltenden Einsatzstrom 2 zugespeist werden. In
dem Reaktor 10 wird auf diese Weise ein zumindest Methan und Sauerstoff
enthaltendes Einsatzgemisch gebildet und zur Reaktion gebracht. Der Methan
enthaltende Einsatzstrom 1 wird im dargestellten Beispiel unter Verwendung eines
Frischeinsatzstroms 3 sowie eines zuriickgefiihrten Stroms 4, dessen Herkunft unten
erlautert wird, gebildet.

Der Reaktor 10 umfasst eine erste Reaktionszone 11 und eine zweite Reaktionszone
12, zwischen denen ein Ubergangsbereich 13 angeordnet ist. Die erste Reaktionszone
11 ist mit einem zur oxidativen Kopplung von Methan befahigten Katalysator der
eingangs erlduterten Art ausgestattet. Bei der zweiten Reaktionszone 12 handelt es
sich um eine katalysatorfreie Reaktionszone, die insbesondere zum postkatalytischen
Dampfspalten dient, und in die daher im dargestellten Beispiel ein
kohlenwasserstoffhaltiges Gas in Form eines Stoffstroms 5 eingespeist wird. Der
ersten Reaktionszone 11 wird ein in dieser gebildetes Produktgemisch entnommen und
iiber den Ubergangsbereich 13 in die zweite Reaktionszone 12 (iberfiihrt.

Aufgrund der katalytischen und nichtkatalytischen Reaktionen in der ersten
Reaktionszone 11 bzw. der zweiten Reaktionszone 12 des Reaktors 10 kann diesem
Reaktor 10 insgesamt ein Produkigemisch in Form eines Stoffstroms 6 enthommen
werden, welches anschlieBend insbesondere einer Konditionierung 20, umfassend
beispielsweise eine Kihlung, eine Verdichtung, eine Trocknung und eine Entfernung
von Sauergasen, zugefiihrt wird. Das entsprechend konditionierte Produkigemisch wird
in Form eines Stoffstroms 7 einer Trennung 30 zugefiihrt, in welcher, insbesondere
unter Verwendung von Tieftemperaturtrennverfahren, Membrantrennverfahren,
adsorptiven Trennverfahren und dergleichen, ein oder mehrere Produkte,
insbesondere Olefine wie Ethylen, abgetrennt und in Form eines oder mehrerer
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Produktstréome 8 bereitgestellt werden kénnen. In der Trennung 30 kann auch
insbesondere in dem Reaktor 10 zuvor nicht umgesetztes Methan abgetrennt und in
Form des bereits erlauterten Stoffstroms 4 dem Reaktor 10 erneut zugefiihrt werden.

In Figur 2 ist ein Reaktor geman einer Ausfihrungsform der Erfindung in vereinfachter,
schematischer Teildarstellung im Langsschnitt dargestellt und, wie bereits in Figur 1,
mit 10 bezeichnet. Bereits in der Figur 1 veranschaulichte Elemente und Stoffstréme
sind in Figur 2 durchgangig mit identischen Bezugszeichen angegeben. Nicht im Detalil
veranschaulicht sind dabei die erste und die zweite Reaktionszone 11, 12, die
grundsatzlich in bekannter Weise ausgebildet sein kénnen. Die Figur 2 konzentriert
sich auf die Darstellung des Ubergangsbereichs 13, die erste und die zweite
Reaktionszone 11, 12 sind nur angedeutet.

Wie in Figur 2 veranschaulicht, wird die Zuspeisung des kohlenwasserstoffhaltigen
Gases in Form des bzw. der Stoffstréme 5 unter Verwendung von mehreren
Einspeisediisen 14 vorgenommen, die um einen Umfang des Ubergangsbereichs 13
zwischen der ersten Reaktionszone 11 und der zweiten Reaktionszone 12 verteilt
angeordnet sind. Diese definieren jeweils eine Ausstromrichtung des
kohlenwasserstoffhaltigen Gases in den Ubergangsbereich.

Wie ebenfalls in Figur 2 veranschaulicht, strdmt das Produktgemisch in Form der (hier
nur teilweise bezeichneten) Stoffstréme 6a bzw. eines gesamten Fluidstroms, der
entsprechend gebildet wird, von einer kuppelférmigen Oberflache 15 ausgehend, die
zwischen der ersten Reaktionszone 11 und der zweiten Reaktionszone 13 angeordnet
ist, in den Ubergangsbereich 13 ein. Die Einspeisediisen 14 sind dabei in der zuvor
erlauterten Anzahl und Weise ausgebildet bzw. angeordnet. Ein stromab einer
entsprechenden Einspeisung gebildetes Stoffgemisch, hier in Form eines Pfeils 6b
veranschaulicht, wird in die zweite Reaktionszone 12 Gberfihrt und dort einer
postkatalytischen Dampfspaltung unterworfen, wodurch letztlich der in Figur 1
veranschaulichte Stoffstrom 6 gebildet wird.
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Patentanspriiche

Verfahren zur Herstellung von Olefinen, bei dem einer ersten Reaktionszone (11)
eines Reaktors (10), die mit einem zur oxidativen Kopplung von Methan befahigten
Katalysator ausgestattet ist, ein zumindest Methan und Sauerstoff enthaltendes
Einsatzgemisch zugefiihrt wird, und bei dem der ersten Reaktionszone (11) ein
Produktgemisch entnommen wird und in eine zweite, katalysatorfreie
Reaktionszone (12) des Reaktors (10) tberfihrt wird, wobei dem Produktgemisch
zwischen der ersten Reaktionszone (11) und der zweiten Reaktionszone (12) ein
kohlenwasserstoffhaltiges Gas zugespeist wird, dadurch gekennzeichnet, dass
die Zuspeisung des kohlenwasserstoffhaltigen Gases unter Verwendung von
mehreren Einspeisedlsen (14) vorgenommen wird, die um einen Umfang eines
Ubergangsbereichs (13) zwischen der ersten Reaktionszone (11) und der zweiten
Reaktionszone (12) verteilt angeordnet sind und jeweils eine Ausstrémrichtung des
kohlenwasserstoffhaltigen Gases in den Ubergangsbereich (13) definieren.

Verfahren nach Anspruch 1, bei ein Durchmesser, eine Anzahl, eine Ausrichtung,
eine Position und eine Eindringtiefe der Einspeisedisen (14) in Abh&ngigkeit von
einer Einstrdmung des Produktgemischs in den Ubergangsbereich (13) und einer
Dimensionierung des Ubergangsbereichs (13) vorgegeben werden.

Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, bei dem der Ubergangsbereich (13) zumindest
teilweise zylindrisch ausgebildet ist.

Verfahren nach Anspruch 3, bei dem der Ubergangsbereich einen
Innendurchmesser von 1,5 bis 2,0 Metern aufweist.

Verfahren nach Anspruch 3 oder 4, bei dem die Einspeisediisen (14) in einer
Bezugsebene angeordnet sind, die senkrecht zu einer Mittelachse des
Ubergangsbereichs und/oder einer Hauptstrémungsrichtung des Produktgemischs
durch den Ubergangsbereich (13) steht.

Verfahren nach einem der Anspriiche 3 bis 5, bei dem Einspeisedlsen (14) derart
angeordnet sind, dass die Ausstrémrichtungen jeweils einen Winkel von 40°bis

60°zu der Bezugsebene aufweisen, und wobei die Aus strémrichtungen jeweils auf
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11.

12.

13.

14.

13

einen Punkt gerichtet sind, der in einer Ebene liegt, die zu der Bezugsebene in
Richtung der ersten Reaktionszone (11) versetzt angeordnet ist.

Verfahren nach einem der Anspriiche 5 oder 6, bei dem die Einspeisedisen (14)
derart angeordnet sind, dass die jeweils definierten Ausstrémrichtungen einen
Winkel von 0 bis 10 zu einer durch die Mittelachse in der Bezugsebene

verlaufenden Radialrichtung aufweisen.

Verfahren nach einem der vorstehenden Anspriiche, bei dem das Produkigemisch
von einer kuppelférmigen Oberflache (15) ausgehend, die zwischen der ersten
Reaktionszone (11) und der zweiten Reaktionszone (12) angeordnet ist, dem
Ubergangsbereich (13) zugefihrt wird.

Verfahren nach Anspruch 8, bei dem der Abstand der Einspeisedisen (14) von zu
einem der ersten Reaktionszone (11) am n&chsten liegenden Punkt der
kuppelférmigen Oberflache (15) 1,2 bis 1,5 Meter betragt.

Verfahren nach einem der vorstehenden Anspriiche, bei dem das Produkigemisch
von einer scheibenférmigen Oberflache (15) ausgehend, die zwischen der ersten
Reaktionszone (11) und der zweiten Reaktionszone (12) angeordnet ist, dem
Ubergangsbereich (13) zugefiihrt wird.

Verfahren nach Anspruch 10, bei dem der Abstand der Einspeisediisen (14) von
der scheibenférmigen Oberflache (15) 1,2 bis 1,5 Meter betragt.

Verfahren nach einem der vorstehenden Anspriiche, bei dem 4 bis 20
Einspeisedisen (14) verwendet werden.

Verfahren nach einem der vorstehenden Anspriiche, bei dem die Eindringtiefe der
Einspeisediisen (14) in den Ubergangsbereich (13) 0,0 bis 0,1 Meter betragt.

Anlage (100) zur Herstellung von Olefinen, die einem Reaktor (10) mit einer ersten
Reaktionszone (11), die mit einem zur oxidativen Kopplung von Methan befahigten
Katalysator ausgestattet ist, und eine zweite, katalysatorfreien Reaktionszone (12)
aufweist, wobei die Anlage Mittel, die daflir eingerichtet sind, der ersten
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Reaktionszone (11) ein zumindest Methan und Sauerstoff enthaltendes
Einsatzgemisch zuzufiihren, Mittel, die dafiir eingerichtet sind, der ersten
Reaktionszone (11) ein Produktgemisch zu entnehmen und in die zweite,
katalysatorfreie Reaktionszone (12) zu Uberfihren, und Mittel, die dafir
eingerichtet sind, dem Produktgemisch zwischen der ersten Reaktionszone (11)
und der zweiten Reaktionszone (12) ein kohlenwasserstoffhaltiges Gas
zuzuspeisen, aufweist, dadurch gekennzeichnet, dass zur Zuspeisung des
kohlenwasserstoffhaltigen Gases mehrere Einspeisediisen (14) bereitgestellt sind,
die um einen Umfang eines Ubergangsbereichs (13) zwischen der ersten
Reaktionszone (11) und der zweiten Reaktionszone (12) verteilt angeordnet sind
und jeweils eine Ausstromrichtung des kohlenwasserstoffhaltigen Gases in den
Ubergangsbereich (13) definieren.

Anlage (100), die Mittel aufweist, die zur Durchfihrung eines Verfahrens nach
einem der vorstehenden Anspriiche eingerichtet sind.
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