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(57) Abstract: Disclosed is a reactor for gas phase oxidations comprising one or several exothermic and/or endothermic reaction
steps in the presence of a heterogeneous particulate catalyst. Said reactor encompasses: - one or several perforated plates (1) that
are made of a material having a coefficient of thermal conductivity of more than 30 W/m K, have a thickness of more than 5 mm,
and are provided with openings (2) which completely penetrate the perforated plate (1) and receive the heterogeneous particulate
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surrounded space into a gas inlet area (4) and a gas outlet area (5) which are connected to each other only via the openings (2) of the
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(57) Zusammentassung: ZusammenfassungEs wird ein Reaktor fiir Gasphasenoxidationen mit einem oder mehreren exothermen
und/oder endothermen Reaktionsschritten, in Gegenwart eines heterogenen partikelférmigen Katalysators vorgeschlagen, der aus -
einer oder mehreren Lochplatten (1) aus einem Werkstoff mit einem Warmeleitfahigkeitskoeffizienten groBer als 30 W/m " K, mit
einer Stirke gréBer als 5 mm und mit die Lochplatte (1) vollstindig durchdringenden Offnungen (2) zur Aufnahme des heterogenen
partikelférmigen Katalysators, sowie- einer Hiille (3), die die Lochplatte(n) (1) allseitig umgibt gebildet ist, dergestalt, dass jede
Lochplatte (1) den umbhiillten Raum in einen Gaseintrittsbereich (4) und einem Gasaustrittsbereich (5) trennt, die miteinander nur
tiber die Offnungen (2) der Lochplatte (1) verbunden sind.(Figur 1)
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Reaktor fiir Gasphasenreaktionen

Die Erfindung betrifft einen Reaktor fiir Gasphasenreaktionen mit einem oder mehreren
exothermen und/oder endothermen Reaktionsschritten, in Gegenwart eines heterogenen par-
tikelformigen Katalysators.

Durch heterogen katalysierte Gasphasenreaktionen werden zahlreiche Grund- und Zwi-
schenprodukte im groBtechnischen MaBstab hergestellt. Dabei muss hidufig Wirme zu- oder
abgefiihrt werden, oft durch indirekte Wirmeiibertragung mit einem vom Reaktionsgemisch
getrennten Warmetridger. So werden insbesondere fiir heterogene Gasphasenoxidationen im
Temperaturbereich oberhalb von 250°C Rohrbiindelreaktoren mit Salzbadkiihlung einge-
setzt. Nachteilig an dieser Technologie sind die hohen Investitionskosten und die Bildung
von selektivititsmindernden Hot- Spots in den einzelnen, mit Katalysatorformkorpern ge-
fiillten Kontaktrohren.

Bekannt sind auch Wirbelschicht-Reaktoren, bei denen kleine Katalysatorpartikel eingesetzt
werden. Sie weisen zwar keine Hot-Spots und verminderte Konzentrationsgradienten im
Katalysatorpartikel auf, benotigen aber meist ebenso aufwéndige Einbauten zur Wirmeab-
fiihrung. AuBerdem miissen hierfiir abriebfeste Katalysatoren entwickelt werden, es fallt
Katalysatorstaub an und Fouling an nachgeschalteten Heizflichen und Apparaten ist prob-
lematisch. Da der Wirbelschicht-Reaktor nicht riickvermischungsfrei ist, . diirfen
Folgereaktionen keine nennenswerte Rolle spielen.

Es war demgegeniiber Aufgabe der Erfindung, einen Reaktor zur Durchfithrung von Gas-
phasenreaktionen mit endothermen und/oder exothermen Reaktionsschritten zur Verfiigung
zu stellen, der die oben genannten Nachteile nicht aufweist und der insbesondere die Zu-
oder Abfiihrung von Reaktionswirme ohne den Einsatz von Wirmetrigern, weder priméren
noch sekundéren, gewihrleistet.

Die Losung besteht in einem Reaktor fiir Gasphasenreaktionen mit einem oder mehreren
exothermen und/oder endothermen Reaktionsschritten, in Gegenwart eines heterogenen par-
tikelformigen Katalysators, gebildet aus einer oder mehreren Lochplatten aus einem Werk-
stoff mit einem Wirmeleitfihigkeitskoeffizienten grofer als 30 W/m e K, mit einer Stirke
groBer als 5 mm und mit die Lochplatte vollstindig durchdringenden Offnungen zur Auf-
nahme des heterogenen partikelférmigen Katalysators sowie einer Hiille, die die Lochplat-
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te(n) allseitig umgibt, dergestalt, dass jede Lochplatte den umbhiillten Raum in einen Gasein-
trittsbereich und einem Gasaustrittsbereich trennt, die miteinander nur iiber die Offnungen
der Lochplatte verbunden sind.

Es wurde iiberraschend gefunden, dass die Reaktionswirme einer heterogen katalysierten
Gasphasenreaktion mit exothermen und/oder endothermen Reaktionsschritten iiberwiegend
oder vollstindig durch einen Wiarmetransportmechanismus aufgenommen werden kann, der
sich vom bislang iiberwiegend fiir den Wirmetransport verantwortlichen Mechanismus der

Konvektion unterscheidet. ErfindungsgemiB verteilt sich die Wiarme durch Wirmeleitung

gleichméaBig im Material einer Lochplatte, das so ausgewihlt ist, dass es einen hohen Wiir-
meleitfihigkeitskoeffizienten aufweist.

Die erfindungsgemifen Lochplatten sind iiberwiegend ebene Bauteile aus einem Werkstoff
mit guter Wirmeleitfahigkeit. Der Wirmeleitfihigkeitskoeffizient des Werkstoffes der
Lochplatte soll groBer als 10 W/m e K, bevorzugt groBer als 100 W/m e K, besonders be-
vorzugt grofer als 140 W/m e K, sein. Dariiber hinaus muss der Werkstoff der Lochplatten
die fiir die Stabilitét derselben erforderlichen Festigkeitseigenschaften aufweisen und nicht

korrosiv sein.

Geeignete Werkstoffe sind insbesondere Metalle, Keramiken oder Graphit. Als metallische
Werkstoffe eignen sich aufgrund ihrer hohen Wirmeleitfihigkeitskoeffizienten insbesonde-
re Aluminium, Kupfer oder Silber, die bevorzugt besonders rein sein sollen. Moglich sind
auch Legierungen derselben, die iiberwiegend aus den genannten Metallen bestehen.

Die Lochplatte weist erfindungsgemaB eine Vielzahl von Offnungen auf, die sie vollstdndig
durchdringen und die zur Aufnahme des heterogenen partikelfSrmigen Katalysators be-
stimmt sind.

Die Lochplatte ist ein iiberwiegend ebenes Bauteil, das zwar eine gewisse Stirke, von etwa
5 mm, nicht unterschreiten soll, jedoch im Ubrigen in den geometrischen Abmessungen
grundsitzlich nicht eingeschrénkt ist. Die Lochplatte kann eine kreisférmige Fliche aufwei-
sen. Polygonale Flichen, beispielsweise quadratische oder rechteckige Flichen, konnen
jedoch gleichermaBen vorteilhaft sein.

Die Geometrie der Hiille, die die Lochplatte(n) allseitig umgibt, ist ebenfalls grundsitzlich
nicht eingeschrénkt, sie ist jedoch auf die Geometrie der Lochplatte(n) abzustimmen. Fiir
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kreisformige Lochplattengeometrien sind insbesondere zylinderformige Hiillen vorteilhaft,
fiir polygonale Lochplattengeometrien dagegen prismenformige Hiillen.

In einer vorteilhaften Ausfiihrungsform sind die Lochplatten rechteckig und in einer quader-
férmigen Hiille angeordnet. In dieser Ausfiihrungsform sind die Lochplatten besonders ein-
fach austauschbar.

Die Offnungen, die die Lochplatte vollstindig durchdringen, konnen in ihrer Geometrie
vorteilhaft zylindrisch, mit kreisformigem Querschnitt ausgestaltet sein, es sind jedoch auch
andere geometrische Formen, beispielsweise polygonale, insbesondere hexagonale Quer-
schnitte oder rechteckige schlitzartige Offnungen und Offnungen mit iiber die Linge dersel-
ben variablen Querschnitten moglich.

Die Offnungen sollten jedoch moglichst kleine dquivalente Durchmesser, bevorzugt kleiner
als 12 mm, besonders bevorzugt kleiner als 6 mm, aufweisen, damit gute gasseitige Warme-
durchgangskoeffizienten an die Winde der Offnungen gewihrleistet sind. Der dquivalente
Durchmesser einer Offnung wird in bekannter Weise als das Vierfache des Verhiltnisses
aus der Fliche und dem Umfang der Offnung definiert.

Die Anzahl der Offnungen pro Flicheneinheit, der sogenannte Leerflichenanteil jeder
Lochplatte, sollte aus wirtschaftlichen Griinden, um einem moglichst hohen Umsatz pro
Flicheneinheit der Lochplatte zu erzielen, moglichst hoch sein. Er ist nach oben durch Fes-
tigkeitsanforderungen begrenzt. Dariiber hinaus ist der Leerflichenanteil, und somit ent-
sprechend auch der Materialanteil der Lochplatte auf das Warmeprofil der konkret durchzu-
filhrenden Reaktion abzustimmen.

Der Leerflichenanteil jeder Lochplatte, bezogen auf die Gesamtflache der Lochplatte, be-
tragt vorzugsweise zwischen 10 und 80%, besonders bevorzugt zwischen 20 und 60%.

Die Stirke der Lochplatte soll, wie eingangs ausgefiihrt, 5 mm nicht unterschreiten. Fiir die
obere Begrenzung ist insbesondere maBgeblich, dass der Druckverlust durch die Katalysa-
torschiittungen in den Offnungen der Lochplatte moglichst gering sein soll, sowie dass ein
gleichmiBiges Temperaturprofil gewéhrleistet werden soll. Hiufig wird eine Plattenstérke
im Bereich von 20 bis 150 mm, besonders bevorzugt von etwa 30 bis 60 mm, vortcilhaft

sein.
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Bevorzugt sollen die GréBe der Offnungen und die Stirke der Lochplatte in der Weise auf-
einander abgestimmt sein, dass das Verhiltnis aus dem #quivalenten Durchmesser der Off-
nungen und der Stdrke der Lochplatte(n) kleiner oder gleich 1 ist.

Die Geometrie der einsetzbaren Katalysatorpartikel spielt eine wesentlich geringere Rolle
im Vergleich zur Geometrie der in Wirbelschichtapparaten oder Rohrbiindelapparaten ein-
setzbaren Katalysatorformkorpern, da weder der Abrieb, wie in der Wirbelschicht, noch der
relativ hohe Druckverlust wie bei groBtechnischen Rohrbiindelapparaten mit einer Linge
der Kontaktrohre im Meterbereich, zu beriicksichtigen ist. Eine spezielle Katalysatorform-
korperentwicklung ist somit nicht erforderlich. Die Katalysatorpartikel konnen unregelmi-
Big geformt sein, beispielsweise als Pulver oder Splitt vorliegen, mit Abmessungen bei-
spielsweise im Bereich zwischen 0,2 und 2 mm. Erforderlich ist lediglich, dass die Abmes-
sungen der Katalysatorpartikel Kleiner sind als die dquivalenten Durchmesser der Offnungen
in der Lochplatte.

Um ein AbflieBen der Katalysatorschiittungen aus den Offnungen unter Einwirkung der
Schwerkraft zu verhindern, miissen die fonungen an ihren unteren Enden geeignete Riick-
halteeinrichtungen, beispielsweise Gitterroste oder Siebe, aufweisen.

Bei dem erfindungsgemiiBen Reaktor ist die Zahl der Offnungen in den Lochplatten grund-
sitzlich nicht eingeschrénkt, im Gegensatz zur Anzahl der Kontaktrohre in Rohrbiindelappa-
raten, die aufwindig in die Rohrboden eingeschweifit werden miissen.

Da die Anzahl der zur Aufnahme der Katalysatorpartikel bestimmten Offnungen grundsitz-
lich beliebig groB sein kann, kann die Schiittungshohe, bei gleicher Kapazitit, entsprechend
niedrig sein. Dadurch wird die Problematik des Druckabfalls in der Schiittung entschirft
und die Katalysatorpartikel kénnen mit wesentlich geringeren Abmessungen im Vergleich
zu herkémmlichen Katalysatorformkorpern fiir Kontaktrohre in Rohrbiindelapparaten aus-
gebildet sein. Je kleiner die Katalysatorformkorper jedoch sind, um so besser wird die Kata-
lysatormasse ausgenutzt.

Wesentliche Vorteile des erfindungsgemiflen Reaktors sind somit, dass feine Katalysator-
partikel eingesetzt werden konnen, fiir die keine spezielle Entwicklung von Formkdrpern

_notwendig ist und dass, aufgrund der geringen Abmessungen der Katalysatorpartikel, die

Katalysatormasse vollstindig oder nahezu vollstindig ausgenutzt wird und somit die Raum-
Zeit-Ausbeute des Katalysators deutlich verbessert ist.
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Entsprechend kann der Katalysator bedeutend hoher mit Einsatzstoff belastet werden. Fiir
das Beispiel der Partialoxidation von Propen zu Acrolein beziehungsweise von Acrolein zu
Acrylsiure sind dies etwa 130 bis 600 NI Propen/I Katalysator.h.

Vorteilhaft ist insbesondere auch der spezielle Wirmetransportmechanismus, d.h. durch
Wirmeleitung, die zu einer gleichmiBigen Wirmeverteilung im gesamten Material der
Lochplatte, und damit zu nahezu isothermen Bedingungen in der Reaktionszone fiihrt.

Aufgrund der internen Warmeleitung iiber die Lochplatte sowie durch den sehr guten gas-
seitigen Wirmetransport infolge der geringen Offnungsdurchmesser findet eine schnelle
direkte Wirmeein- und auskopplung aus dem Katalysatorbett und somit eine wérmetechni-
sche Uberlagerung von endothermen und exothermen Reaktionsteilschritten statt, ohne kon-
vektive Wiarmetransportanteile.

Es ist daher auch méglich, Reaktionen, fiir die in herkdmmlichen Apparaten eine Gasvor-
heizung erforderlich ist, ohne dieselbe durchzufiihren.

Aufgrund der verbesserten Wirmeabfiihrung ist die Hot-Spot-Problematik entschérft und
der Katalysator kann héher belastet werden, d.h. der Nutzungsgrad des Katalysators ist bes-
ser, weil kein Inertmaterial zur Minderung des Hot-Spots notwendig ist.

Durch die Anordnung einer geeigneten Anzahl von Lochplatten, d.h. einen modularen Auf-
bau, kann der Reaktor an die erforderliche Kapazitit angepasst werden.

Zur Wirmeabfiihrung ist kein Wirmetriger erforderlich, insbesondere entfillt das aufwen-
dige Handling von Salzschmelzen. Entsprechend sind die Investitions- und Betriebskosten
niedriger.

Da in der Grundform des Reaktors die Reaktionswirme lediglich durch das Reaktionsgas
aufgenommen wird, nicht jedoch nach auen abgefiihrt wird, muss der Reaktor so betrieben
werden, dass die Summe aus der Eintrittstemperatur des gasformigen Reaktionsgemisches
und der adiabaten TemperaturerhShung die Reaktionstemperatur ergibt.

Kann die obige Bedingung allein durch die Wirmeaufnahme des Reaktionsgases nicht er-
fiillt werden, ist es zuséitzlich moéglich, an der oder den Lochplatten und/oder in der Hiille,
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die die Lochplatte(n) allseitig umgibt, geeignete Einrichtungen zur indirekten Kiihlung der-
selben mit Hilfe eines Wirmetrédgers vorzusehen.

Die Lochplatte ist von einer Hiille allseitig umgeben, wobei sie in der Hiille so angeordnet
ist, dass der umbhiillte Innenraum durch die Lochplatte in zwei Bereiche aufgetrennt wird,
die miteinander nur durch die Offnungen der Lochplatte kommunizieren. Dies ist erforder-
lich, damit das Reaktionsgemisch auf einer Seite der Lochplatte zugefiihrt werden kann, die
mit den Katalysatorpartikeln gefiillten Offnungen durchstromt und auf der anderen Seite der
Lochplatte abgezogen wird. Es kann vorteilhaft sein, das gasférmige Reaktionsgemisch der
Lochplatte von unten zuzufiihren und oben abzuziehen, eine umgekehrte Stromungsfithrung
ist jedoch gleichermaBen moglich.

Es ist auch moglich, zwei oder mehrere Lochplatten mit einer Hiille zu umgeben, wobei
jedoch stets darauf geachtet werden muss, dass die Lochplatte auf der einen Seite derselben
mit nicht umgesetztem Reaktionsgemisch und auf der anderen Seite derselben mit umge-
setztem Reaktionsgemisch in Kontakt ist, wobei die beiden Seiten der Lochplatte miteinan-
der nur iiber die Offnungen in der Lochplatte in Verbindung sind.

Es ist beispielsweise moglich, mehrere Lochplatte iibereinander, parallel zueinander, anzu-
ordnen, unter Freilassung von Zwischenrdumen, die miteinander nur iiber die Offnungen in
den Lochplatten kommunizieren und die alternierend die Funktion von Gaseintrittsbereichen
beziehungsweise von Gasaustrittsbereichen haben.

Die Erfindung ist nicht eingeschrédnkt beziiglich der Anwendbarkeit auf spezielle Reaktio-
nen. Der Reaktor ist allgemein zur Durchfiihrung von Gasphasenreaktionen mit endother-
men und/oder exothermen Teilschritten einsetzbar, wobei er besonders vorteilhaft fiir die
Durchfiihrung von Reaktionen eingesetzt werden kann, die sowohl endotherme als auch
exotherme Teilschritte aufweisen, da die Reaktionswirme der exothermen Teilschritte in-
tern fiir die Warmezufithrung zu den endothermen Teilschritten genutzt werden kann.

Der Reaktor kann beispielsweise zur Durchfithrung von Partialoxidationen, insbesondere
zur Herstellung von (Meth)acrylsiure, Maleinsdureanhydrid oder Phthalsidureanhydrid, ein-

gesetzt werden.

Die Erfindung wird im Folgenden anhand einer Zeichnung néher erldutert:
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Es zeigen im Einzelnen:

Figur 1 die schematische Darstellung eines Ausschnitts aus einer bevorzugten Ausfiih-
rungsform einer Lochplatte und

Figur2  den in einer Lochplatte iiber die Offnungslinge simulierten Temperaturverlauf
am Beispiel der Acroleinoxidation in Gegenwart von Propan.

Die in Figur 1 dargestellte Lochplatte 1 weist Offnungen 2 auf, die beispielhaft zylindrisch
ausgebildet sind. Die Lochplatte 1 ist zum Einbau in eine nicht dargestellte Hiille bestimmt,
in der Weise, dass der umhiillte Raum durch die Lochplatte in einen Gaseintrittsbereich 4
und einen Gasaustrittsbereich 5 getrennt wird. Das gasférmige Reaktionsgemisch wird iiber
den Gaseintrittsbereich 4 zugefiihrt, iiber die Katalysatorpartikel in die Offnungen 2 geleitet
und iiber den Gasaustrittsbereich 5 abgezogen. Das Plattenmaterial nimmt die Reaktions-
wirme auf, verteilt diese gleichmiBig durch Wirmeleitung, und gibt die Reaktionswirme an
das Gas ab.

Figur 2 zeigt den Temperaturverlauf in einer Lochplatte.

Simuliert wurde der Temperaturverlanf in einer Lochplatte aus Aluminium, mit einem Wir-
meleitfahigkeitskoeffizienten von 200 W/m e K, einer Plattenstirke von 50 mm, einem
Lochdurchmesser von 4 mm und einem Lochanteil von 38%, bezogen auf die Gesamtfliche
der Lochplatte.

Ein Gasgemisch mit der nachfolgenden Zusammensetzung in Vol-%

Acrolein 5,6
Sauerstoff 8,4
Stickstoff 51,0
Propan 27,0 und
Wasser 8,0

wurde mit einem Volumenstrom von 8,5 NI/h pro Offnung durch die Offnungen geleitet,
iiber einen kugelférmigen Katalysator aus Partikeln mit einem Durchmesser von 0.4
mm. Der Katalysator wurde nach EP-A 0 017 000 gefertigt. Der Druckverlust in der Kataly-
satorschiittung betrug 70 mbar. Die Gaseintrittstemperatur betrug 30°C und die adiabate
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Temperaturerhhung in der Lochplatte 250°C. Die Zusammensetzung des Gases beim Aus-
tritt aus den Offnungen der Lochplatte betrug, in Vol.-%:

Acrolein 0,05
Acrylséure 5,8
Sauerstoff 3,5
Wasser 8,8
Propan 28,6 und
Stickstoff 53,25.

In der Figur ist die Abhingigkeit der Temperatur, t, in °C iiber die Lange der Offnungen, 1,
in cm, vom Gaseintritt am unteren Ende der Offnungen bis zum Gasaustritt am oberen Ende
der Offnungen dargestellt.

Wihrend die Temperatur des gasférmigen Gemisches, in der oberen Kurve II dargestellt,
steil ansteigt und ein Maximum durchlauft, ist die Temperatur der Lochplatte, untere Kurve
I, iiber die gesamte Linge der Offnungen 1 nahezu konstant. Die Simulation zeigt, dass in
der Lochplatte nahezu isotherme Bedingungen gewihrleistet sind.
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Reaktor fiir Gasphasenreaktionen mit einem oder mehreren exothermen und/oder en-
dothermen Reaktionsschritten, in Gegenwart eines heterogenen partikelférmigen Ka-
talysators, gebildet aus

- einer oder mehreren Lochplatten (1) aus einem Werkstoff mit einem Wirmeleitfa-
higkeitskoeffizienten groBer als 10 W/m o K, mit einer Stirke groBer als 5 mm und
mit die Lochplatte (1) vollstéindig durchdringenden Offnungen (2) zur Aufnahme des
heterogenen partikelformigen Katalysators, sowie

- einer Hiille (3), die die Lochplatte(n) (1) allseitig umgibt, dergestalt, dass jede Loch-
platte (1) den umbhiillten Raum in einen Gaseintrittsbereich (4) und einen Gasaustritts-
bereich (5) trennt, die miteinander nur iiber die Offnungen (2) der Lochplatte (1) ver-
bunden sind.

Reaktor nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass man fiir die Lochplatte(n) (1)
einen Werkstoff mit einem Wirmeleitfahigkeitskoeffizienten groBer als 100 W/m o K

einsetzt.

Reaktor nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dass man als Werkstoff fiir
die Lochplatte(n) (1) ein Metall, eine Keramik oder Graphit verwendet.

Reaktor nach Anspruch 3, dadurch gekennzeichnet, dass man als metallischen Werk-
stoff fiir die Lochplatte(n) (1) Aluminium, Kupfer, Silber oder Legierungen hiervon

verwendet.

Reaktor nach einem der Anspriiche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, dass jede Loch-
platte (1) einen Leerfliachenanteil, bezogen auf die Gesamtfliache der Lochplatte (1),
zwischen 10 und 80 % aufweist.

Reaktor nach Anspruch 5, dadurch gekennzeichnet, dass der Leerfliachenanteil jeder
Lochplatte (1), bezogen auf die Gesamtfliche der Lochplatte (1) zwischen 20 und 60
% betragt.
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Reaktor nach einem der Anspriiche 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, dass der dquiva-
lente Durchmesser der Offnungen (2) der Lochplatte(n) (1) kleiner als 12 mm, bevor-
zugt kleiner als 6 mm, ist.

Reaktor nach einem der Anspriiche 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, dass das Ver-
hiltnis aus dem #quivalenten Durchmesser der Offnungen (2) und der Stirke der
Lochplatte(n) (1) kleiner oder gleich 1 ist.

Reaktor nach einem der Anspriiche 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet, dass die Offnun-
gen (2) in der Lochplatte (1) polygonal, insbesondere rechteckig, oder kreisformig

sind.

Reaktor nach einem der Anspriiche 1 bis 9, dadurch gekennzeichnet, dass die Loch-
platte(n) (1) und/oder die Hiille (3), die die Lochplatte(n) (1) allseitig umgibt, Einrich-
tungen zur indirekten Kiihlung derselben mit Hilfe eines Warmetréigers aufweist (auf-

weisen).
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