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(57) Abstract: The invention relates to a method for produc-
ing phthalic acid anhydride by means of catalytic partial oxida-
tion of o-xylol and/or naphthaline with a gas containing oxy-
gen, in an arrangement comprising two or more reaction areas
which are cooled by means of a cooling agent, one or sev-
eral devices which are arranged between the reaction areas and
which are used to intermediately cool the reaction mixture be-
tween the reaction areas. The temperature of the coolant when
it enters into the second or into the additional reaction area as-
sumes the temperature of the coolant when it enters into the
first reaction area, which is characterised in that the tempera-
ture of the coolant when it enters into the first reaction area is
more than 20° higher than the temperature of the coolant when
it enters into the second or into the additional reaction areas.

(57) Zusammenfassung: Vorgeschlagen wird ein Verfahren
zur Herstellung von Phthalsdureanhydrid durch katalytische
Partialoxidation von 0-Xylol und/oder Naphthalin mit einem
Sauverstoff enthaltenden Gas in einer Anlage mit - zwei oder
mehreren mit einem Kiihlmittel gekiihlten Reaktionszonen,
- einer oder mehreren, zwischen den Reaktionszonen
angeordneten Vorrichtungen zur Zwischenkiihlung des
Reaktionsgemisches zwischen den Reaktionszonen, wobei die
Temperatur des Kithlmittels beim Eintritt in die zweite oder in
die weiteren Reaktionszonen gegeniiber der Temperatur des
Kiihlmittels beim Eintritt in die erste Reaktionszone abnimmt,
das dadurch gekennzeichnet ist, dass die Temperatur des
Kiihlmittels beim Eintritt in die erste Reaktionszone um mehr
als 20° hoher ist als die Temperatur des Kiihlmittels beim
Eintritt in die zweite oder in die weiteren Reaktionszonen.
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Verfahren zur Herstellung von Phthalsiiureanhydrid

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von Phthalsdureanhydrid durch kataly-
tische Partialoxidation von o-Xylol und/oder Naphthalin mit einem Sauerstoff enthaltenden

Gas in einer Anlage mit zwei oder mehreren gekiihlten Reaktionszonen.

In der chemischen Verfahrenstechnik sind eine Vielzahl von Partialoxidationsreaktionen
fluider, d.h. gasformiger, fliissiger oder gasformig/fliissiger Reaktionsgemische bekannt, die
in Gegenwart von heterogenen partikelférmigen Katalysatoren durchgefiihrt werden. Derar-
tige Umsetzungen sind in der Regel exotherm, héufig stark exotherm.

Phthalséureanhydrid wird groBtechnisch durch Partialoxidation von o-Xylol und/oder Naph-
thalin mit einem Sauerstoff enthaltenden Gas, hiufig Luft, an heterogenen, insbesondere
getrigerten Katalysatoren hergestellt. Die Reaktionsenthalpie betrégt fiir die Oxidation von
0-Xylol 1110 kJ/mol und fiir Naphthalin 1792 kJ/mol gebildetes Phthalséureanhydrid, d.h.
die Reaktion ist stark exotherm. Fiir eine kostengiinstige Produktion mit hohen Reaktor-
durchsitzen ist eine hohe Beladung der Luft mit Edukt erforderlich, héufig sind diese Gas-
mischungen dann ziindfahig.

Zur Verringerung der Anteile an unerwiinschten Zwischen-, Nebenprodukten sowie auch an
Edukt im Prozessgas, die bei der Produktabtrennung aus dem Gasstrom und der weiteren
Aufarbeitung Probleme bereiten, ist es meistens erforderlich Eduktumsitze nahe 100 Mol.-
% einzustellen.

Wie auch bei anderen Partialoxidationen ist es bei der Herstellung von Phthalséureanhydrid
typisch, dass die Anniherung des Eduktumsatzes an 100% mit einer zunehmend hoheren
anteiligen Rate an Totaloxidation zu Kohlenmonoxid und Kohlendioxid verbunden ist.
Auch konnen bei zu geringer Umsatzrate Nebenprodukte entstehen, im Falle der Synthese
von Phthalsiureanhydrid insbesondere Phthalid, wodurch die Produktqualitit beeintréchtigt
wird. Aus den genannten Griinden muss nach dem Stand der Technik zur Erzeugung von
spezifikationsgerechtem Produkt ein hoher Umsatz und somit ein spiirbarer Ausbeuteverlust

in Kauf genommen werden.
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Aufgrund der Alterung des Katalysators mit zunehmender Betriebsdauer muss fiir einen
gleichbleibenden Umsatz die Temperatur im Reaktor angehoben werden, wodurch nach

dem Stand der Technik noch hohere Ausbeuteeinbuflen hingenommen werden miissen.

In einem gewissen MaB kann die Ausbeute durch die Nutzung eines ungekiihlten Nachreak-
tors verbessert werden, in welchem ein begrenzter Restumsatz bei erniedrigter Temperatur
stattfindet, wodurch insbesondere auch die Einhaltung der Produktspezifikation ermdglicht
wird. Am Ein- und Austritt des Nachreaktors enth#lt das Prozessgasgemisch noch sehr viel
organische Substanz und auch freien Sauerstoff und ist in der Regel ziindféhig. Zur Begren-
zung des Temperaturanstiegs muss der Umsatz der Nachreaktion zur Vermeidung des
Durchgehens der Reaktion strikt begrenzt werden.

Aus DE-A 101 44 857 ist eine Reaktoranordnung bekannt, bei der in einem einzigen Gehéu-
se ein als Rohrbiindelreaktor ausgebildeter Hauptreaktor, eine Kiihlstufe sowie ein Nachre-
aktor angeordnet sind, wobei der Nachreaktor ein ungekiihlter Schachtreaktor ist. Durch
diese Anordnung in einem Gehiuse ist das Gasvolumen zwischen Haupt- und Nachreakti-
onszone klein, mit dem Vorteil, dass das Ziindrisiko dort stark reduziert wird. Es soll auf
diese Weise eine vorteilhafte Ausbeute auch bei Beladungen von tiber 100 g o-Xylol pro
Nm® im Eduktgemisch realisierbar sein. Mit der vorgeschlagenen Betriebsweise, einer adia-
baten Reaktionsfiihrung im Nachreaktor, bleibt der dort mogliche Umsatz aus den oben
schon genannten Griinden jedoch stark begrenzt, so dass auf diesem Weg weder eine signi-
fikante Ausbeuteverbesserung und insbesondere keine Verlingerung der Katalysatorlebens-
dauver moglich ist.

Aus DE-A 40 13 051 ist ein Verfahren zur Herstellung von Phthalsdureanhydrid unter Ver-
wendung eines Rohrbiindelreaktors mit mindestens zwei in Stromungsrichtung aufeinander-
folgenden Reaktionszonen mit getrennter Salzbadkiihlung bekannt, wobei die Salzbadtem-
peratur in der ersten Reaktionszone um 2 bis 20° hoher gehalten wird als die Salzbadtempe-
ratur in den verbleibenden Reaktionszonen. Durch diese Verfahrensfiihrung wird eine ver-
besserte Ausbeute an Phthalssureanhydrid erreicht, da die Temperaturfiihrung besser an die
reaktionskinetischen Abliufe angepasst ist. Trotzdem verbleiben hohe Ausbeuteverluste
aufgrund des in beiden Kiihlzonen hohen Temperaturniveaus, bei dem der erforderliche
hohe Umsatz von ca. 99 % Mol.-% erreicht werden kann.

Es war demgegeniiber Aufgabe der Erfindung, ein verbessertes Verfahren zur Herstellung
von Phthalséureanhydrid zur Verfiigung zu stellen, wonach ein hoherer Anteil des Restum-
satzes in Verfahrensstufen, die der Synthese im Hauptreaktor nachgeschaltet sind, realisiert
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werden kann. Das Verfahren soll insbesondere auch flexibel an unterschiedliche Lastberei-

che ohne Ausbeuteverluste angepasst werden konnen.

Die Losung besteht in einem Verfahren zur Herstellung von Phthalsdureanhydrid durch ka-
talytische Partialoxidation von o-Xylol und/oder Naphthalin mit einem Sauerstoff enthal-
tenden Gas in einer Anlage mit

- zwei oder mehreren mit einem Kiihlmittel gekiihlten Reaktionszonen,

- einer oder mehreren, zwischen den Reaktionszonen angeordneten Vorrichtungen zur Zwi-
schenkiihlung des Reaktionsgemisches zwischen den Reaktionszonen, wobei die Tempera-
tur des Kiihlmittels beim Eintritt in die zweite oder in die weiteren Reaktionszonen gegen-
iiber der Temperatur des Kiihimittels beim Eintritt in die erste Reaktionszone abnimmt,

das dadurch gekennzeichnet ist, dass die Temperatur des Kiihlmittels beim Eintritt in die
erste Reaktionszone um mehr als 20° hoher ist als die Temperatur des Kithimittels beim
Eintritt in die zweite oder in die weiteren Reaktionszonen.

Es ist bekannt, dass die Umsatzrate in Nachreaktoren zur Herstellung von Phthalsédurean-
hydrid stark limitiert ist, da mit der Nachreaktion Wérme in den Reaktionsgasstrom einge-
tragen wird, diesen aufheizt und dann in der Folge die weitere Reaktion von bereits gebilde-
tem Wertprodukt zu den Produkten der Totaloxidation, Kohlenmonoxid und Kohlendioxid,
progressiv einsetzt, mit der Folge einer Minderausbeute sowie der Gefahr, dass der Nachre-
aktor durchgeht.

Es wurde iiberraschend gefunden, dass es, entgegen bisherigen Annahmen, moglich ist, ei-
nen nahezu vollstindigen Umsatz von o-Xylol sowie des Nebenproduktes Phthalid zum
Wertprodukt Phthalséureanhydrid ohne merkliche, zusétzliche Ausbeuteverluste zu errei-
chen, sofern im Nachreaktor durch geeignete Warmeabfuhr ein zu hoher Temperaturanstieg
vermieden wird, selbst wenn Restumsitze im Bereich von 5 bis 10%, aber auch bis 15%
oder auch bis 20% des molaren Gesamtumsatzes in den Nachreaktor verlagert werden, ob-
gleich diese Nachreaktion auf einem Temperaturniveau deutlich unter dem zur Umsetzung
von o-Xylol zu Phthalsiureanhydrid bei hohen Umsatzraten (> 70 %) als notwendig be-
kannten Temperaturniveau liegt.

Die Erfindung ist nicht eingeschrinkt beziiglich der konkreten eingesetzten Katalysatoren:
Es konnen alle bekannten Katalysatoren zur Herstellung von Phthalsdureanhydrid eingesetzt

_ werden, insbesondere getriigerte Katalysatoren mit einer Aktivmasse enthaltend eines oder

mehrere der Elemente Vanadium, Titan oder Phosphor, beispielsweise in Form ihrer Oxide.
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Geeignete Katalysatoren sind beispielsweise in der Dissertation ,,In situ Charakterisierung
von Vanadiumoxid/Titanoxid-Katalysatoren bei der partiellen Oxidation von o-Xylol zu
Phthalséureanhydrid“ von Dipl.-Ing. M. Brust, Fakultét fiir Chemieingenieurwesen der Uni-
versitit Karlsruhe, Tag des Kolloquiums: 20. Dezember 1999, und der dort referierten Lite-
ratur offenbart. Es ist auch moglich, Katalysatoren mit strukturierter Aktivitéit, d.h. mit un-
terschiedlicher Aktivitit in einzelnen Reaktionszonen oder Bereichen hiervon, einzusetzen.
Es konnen hierbei prinzipiell vollstéindig aus Aktivmasse bestehende so genannte Vollkata-
lysatoren, zum Beispiel in Kugel-, Zylinder-, Strang- oder Ringform aber auch mit Aktiv-
masse beschichtete Formkorper, zum Beispiel Kugeln oder Ringe eingesetzt werden. Die
typischen Lingenabmessungen bzw. Durchmesser dieser Formkdorper sind im Bereich 1 mm
bis 10 mm wobei héufiger 3 mm bis 8 mm und oft 5 mm bis 7 mm anzutreffen sind.

Besonders vorteilhaft kann der Katalysator in der ersten Reaktionszone beziehungsweise
dem Hauptreaktor auf Ausbeute optimiert sein, da noch nennenswerte Anteile des Restum-
satzes in nachgelagerten Reaktionszonen beziehungsweise im Nachreaktor erreicht werden

konnen.

Als Edukt kann o-Xylol, Naphthalin oder ein Gemisch aus 0-Xylol und Naphthalin einge-
setzt werden.

Das fiir die Partialoxidation erforderliche Sauerstoff enthaltende Gas ist bevorzugt Lutft.

Die zwei oder mehreren gekiihlten Reaktionszonen konnen in einem einzigen Apparat un-
tergebracht sein oder aber auch in zwei oder mehreren voneinander getrennten Apparaten.
Besonders bevorzugt ist eine Ausfiihrungsform mit zwei Reaktionszonen, einer ersten Reak-

tionszone in einem Hauptreaktor und einer zweiten Reaktionszone in einem Nachreaktor.

Die Reaktoren konnen zylindrisch sein, 'jedoch auch andere Geometrien aufweisen, bei-

spielsweise parallelepipedisch, insbesondere quaderférmig, sein.

Die Kiihlung der Reaktionszonen kann mit allen iiblichen Wirmetréigern erfolgen. Beson-
ders vorteilhaft kénnen die Einrichtungen zur Aufnahme der Warmetrdger als Thermo-
blechplatten ausgebildet sein, durch die ein Kiihlmittel stromt, bevorzugt Wasser, das hier-
bei verdampft (sogenannte Siedekiihlung).

Zwischen den Reaktionszonen sind Zwischenkiihler fiir das Reaktionsgasgemisch angeord-
net.
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Das Verfahren kann besonders vorteilhaft in einem Apparat mit Thermoblechplatten durch-
gefiihrt werden, wobei Hauptreaktor, Zwischenkiihler und Nachreaktor im selben Apparat
angeordnet sind. Hierbei sind im Hauptreaktor sowie im Nachreaktor in den Zwischenréu-
men zwischen den Thermoblechplatten Schiittungen des Feststoffkatalysators eingebracht,
iiber die das Reaktionsgasgemisch geleitet wird.

Im Zwischenkiihler kann vorzugsweise eine Inertschiittung eingebracht- sein. Es ist auch
moglich, den Zwischenkiihler und den Nachreaktor nur dadurch zu differenzieren, dass der
Bereich, der als Zwischenkiihler fungiert freigelassen wird oder dass darin eine Inertschiit-
tung eingebracht ist und dass in dem Bereich, der als Nachreaktor fungiert, eine Schiittung
als Feststoffkatalysator eingebracht ist. Vorzugsweise werden der Zwischenkiihler und der
Nachreaktor an einen einzigen Kiihlkreis angeschlossen, der vom Kiihlkreis fiir den Haupt-
reaktor getrennt ist.

Die Begriffe Wirmetauscherplatten, Wirmeiibertragerplatten, Thermobleche, Thermoplat-
ten oder Thermoblechplatten werden weitgehend synonym verwendet.

Wirmeiibertragerplatten werden iiberwiegend als flichenférmige Gebilde definiert, die ei-
nen mit Zu- und Abfiihrleitungen versehenen Innenraum mit geringer Dicke im Verhéltnis
zur Fliche aufweisen. Sie werden in der Regel aus Blechen, hiufig aus Stahlblechen, herge-
stellt. Je nach Anwendungsfall, insbesondere den Eigenschaften des Reaktionsmediums
sowie des Wirmetriigers, konnen jedoch spezielle, insbesondere korrosionsfeste, aber auch
beschichtete Werkstoffe zum Einsatz kommen. Die Zu- bzw. Abfiihreinrichtungen fiir die
Wirmetriiger sind in der Regel an einander entgegengesetzten Enden der Wérmetauschplat-
ten angeordnet. Als Wirmetrdger kommen héiufig Wasser, auch Diphyl® (Gemisch aus 70
bis 75 Gew.-% Diphenylether und 25 bis 30 Gew.-% Diphenyl) zum Einsatz, welche auch
teilweise in einem Siedevorgang verdampfen; es ist auch der Einsatz anderer organischer
Wirmetriiger mit niedrigem Dampfdruck ionischer Fliissigkeiten moglich.

Die Verwendung ionischer Fliissigkeiten als Wérmetrager ist in DE-A 103 16 418 beschrie-
ben. Bevorzugt sind ionische Fliissigkeiten, die ein Sulfat-, Phosphat-, Borat- oder Silikat-
anion enthalten. Besonders geeignet sind auch ionische Fliissigkeiten, die ein einwertiges
Metall-Kation, insbesondere ein Alkalimetall-Kation, sowie ein weiteres Kation, insbeson-
dere ein Imidazolium-Kation, enthalten. Vorteilhaft sind auch ionische Fliissigkeiten, die als
Kation ein Imidazolium-, Pyridinium- oder Phosphonium-Kation enthalten.
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Der Begriff Thermobleche oder Thermoblechplatten wird insbesondere fiir Wirmeiibertra-
gerplatten verwendet, deren einzelne, meistens zwei, Bleche durch Punkt- und/oder Roll-
schweiBungen miteinander verbunden und hiufig unter Verwendung hydraulischen Drucks
plastisch unter Kissenbildung ausgeformt sind.

Bevorzugt kann zur Durchfiihrung des erfindungsgeméBen Verfahrens ein Reaktor einge-
setzt werden, wie er in DE 103 33 866 beschrieben ist, deren Offenbarungsgehalt hiermit
vollumfinglich in die vorliegende Patentanmeldung einbezogen wird, d.h. ein Reaktor mit

- einem oder mehreren quaderférmigen Thermoblechplattenmodulen, die jeweils
aus zwei oder mehreren rechteckigen, parallel zueinander unter Freilassung je-
weils eines Spaltes angeordneten Thermoblechplatten gebildet sind, der mit dem
heterogenen partikelférmigen Katalysator befiillbar ist und der vom fluiden Re-
aktionsgemisch durchstrdmt wird, wobei die Reaktionswarme von einem Wir-
metriger aufgenommen wird, der die Thermoblechplatten durchstromt und dabei

zumindest teilweise verdampft, sowie mit

- einer die Thermoblechplattenmodule druckentlastenden, dieselben vollstdndig
umgebenden iiberwiegend zylinderformigen Hille, umfassend einen Zylinder-
mantel und denselben an beiden Enden abschlieBenden Hauben und deren
Lingsachse parallel zur Ebene der Thermoblechplatten ausgerichtet ist, sowie
mit

- einem oder mehreren Abdichtelementen, die dergestalt angeordnet sind, dass das
fluide Reaktionsgemisch auBer durch die von den Hauben begrenzien Reaktorin-
nenriume nur durch die Spalte stromt.

Es handelt sich somit um Thermoblechplattenmodule mit Thermoblechplatten, durch die ein
Wiirmetriger stromt, der die Reaktionswéirme aufnimmt und hierbei zumindest teilweise
verdampft, die quaderformig ausgebildet sind und druckentlastend in einer dieselben voll-
stindig umgebenden iiberwiegend zylinderformigen Hiille eingebracht sind.

Die Blechplattenmodule sind aus jeweils zwei oder mehreren rechteckigen, parallel zuein-
ander unter Freilassung jeweils eines Spaltes angeordneten Thermoblechplatten gebildet.
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Die Thermoblechplatten sind aus korrosionsresistenten Werkstoffen, vorzugsweise aus E-
delstahl, beispielsweise mit der Werkstoffnummer 1.4541 bzw. 1.4404, 1.4571 bzw. 14406,
1.4539 aber auch 1.4547 oder aus anderen legierten Stéhlen, gefertigt.

Die Materialstiirke der hierfiir eingesetzten Bleche kann zwischen 1 und 4 mm, 1,5 und 3
mm, aber auch zwischen 2 und 2,5 mm, oder zu 2,5 mm oder zu 3 mm gew#hlt werden.

In der Regel werden zwei rechteckige Bleche an ihren Lings- und Stirnseiten zu einer
Thermoblechplatte verbunden, wobei eine Rollnaht oder seitliches Zuschweifien oder eine
Kombination von beidem méglich ist, so dass der Raum, in dem sich spéter der Wérmetra-
ger befindet, allseitig dicht ist. Vorteilhaft wird der Rand der Thermoblechplatten an oder
schon in der seitlichen Rollnaht der Lingskante abgetrennt, damit der schlecht oder nicht
gekiihlte Randbereich, in dem meist auch Katalysator eingebracht ist, eine moglichst gerin-
ge geometrische Ausdehnung hat.

Uber die Rechteckfliche verteilt werden die Bleche miteinander durch PunktschweiBung
verbunden. Auch eine zumindest teilweise Verbindung durch gerade oder auch gebogene
und auch kreisférmige Rollnihte ist mdglich. Auch die Unterteilung des vom Wirmetrdger
durchstrémten Volumens in mehrere getrennte Bereiche durch zusitzliche Rollnihte ist
moglich.

Eine Moglichkeit der Anordnung der Schweipunkte auf den Thermoblechplatten ist in Rei-
hen mit dquidistanten Punktabsténden von 30 bis 80 mm oder auch 35 bis 70 mm, wobei
auch Abstinde von 40 bis 60 mm méglich sind, wobei eine weitere Ausfithrungsform Ab-
stinde von 45 bis 50 mm und auch 46 bis 48 mm ist. Typischerweise variieren die Punktab-
stinde fertigungsbedingt bis zu + 1 mm und die Schweipunkte unmittelbar benachbarter
Reihen in Lingsrichtung der Platten gesehen, jeweils um einen halben SchweiBpunktab-
stand versetzt angeordnet. Die Reiben der PunktschweiBungen in Léngsrichtung der Platten
konnen dquidistant mit Abstéinden von 5 bis 50 mm, aber auch von 8 bis 25 mm, wobei auch
Abstinde von 10 bis 20 mm und auch 12 bis 14 mm, eingesetzt werden. Weiterhin sind
auch dem Anwendungsfall angepasste Paarungen der genannten Schweiipunktabsténde und
Reihenabstinde méglich. Die Reihenabstinde konnen in einem definierten geometrischen
Zusammenhang zum Punktabstand, typisch % der Punktabsténde oder etwas geringer sein,
so dass sich eine definiert gleichméBige Aufweitung der Thermobleche bei der Herstellung
ergibt. Vorgegebenen SchweiBpunkt- und Reihenabstinden ist eine entsprechend Anzahl
von Schweifipunkten je m? Plattenoberfliiche zugeordnet.
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Die Breite der Thermoblechplatten ist im Wesentlichen fertigungstechnisch begrenzt und
kann zwischen 100 und 2500 mm, oder auch zwischen 500 und 1500 mm, liegen. Die Lénge
der Thermoblechplatten ist abhiingig von der Reaktion, insbesondere vom Temperaturprofil
der Reaktion, und kann zwischen 500 und 7000 mm, oder auch zwischen 3000 und 4000
mm liegen.

Jeweils zwei oder mehrere Thermoblechplatten sind parallel und beabstandet zueinander,
unter Bildung eine Thermoblechplattenmodules, angeordnet. Dadurch entstehen zwischen
unmittelbar benachbarten Blechplatten schachtartige Spalte, die an den engsten Stellen des
Plattenabstandes beispielsweise eine Breite zwischen 8 und 150 mm, aber auch 10 bis 100
mm aufweisen. Eine mogliche Ausfiihrung sind auch Breiten von 12 bis 50 mm oder aber
14 bis 25 mm, wobei auch 16 bis 20 mm gewhlt werden konnen. Es wurde auch schon ein
Spaltabstand von 17 mm erprobt.

Zwischen den einzelnen Thermoblechplatten eines Thermoblechplattenmodules kénnen,
z.B. bei groBflichigen Platten, zusitzlich Distanzhalter eingebaut werden, um Verformun-
gen vorzubeugen, welche Plattenabstand oder -position verdndern konnen. Zum Einbau die-
ser Distanzhalter kénnen Teilbereiche der Bleche durch zum Beispiel kreisformige Rollnéh-
te vom Durchflussbereich des Wirmetrigers abgetrennt werden, um dort beispielsweise
Locher fiir Befestigungsschrauben der Distanzhalter in die Platten einbringen zu kdnnen.

Die Spalte konnen gleichen Abstand besitzen, bei Erfordernis konnen die Spalte aber auch
unterschiedlich breit sein, wenn die Reaktion dies zulésst oder die gewlinschte Reaktion es
erfordert, oder apparative oder kiihltechnische Vorteile erzielt werden konnen.

Die mit Katalysatorpartikeln gefiillten Spalte eines Thermoblechplattenmodules knnen
gegeneinander gedichtet, zum Beispiel dichtgeschweiBt sein oder auch prozessseitig zuein-
ander Verbindung besitzen, so dass zwischen den mit Prozessgas durchstromten Spalten ein
Druckausgleich stattfinden kann.

Zur Einstellung des gewiinschten Spaltabstandes beim Zusammenfiigen der einzelnen
Thermoblechplatten zu einem Modul werden die Platten in ihrer Position und im Abstand
fixiert. Eine Moglichkeit ist der Einsatz zweier seitlicher Begrenzungsplatten fiir jedes Mo-
dul, an oder in denen die einzelnen Thermoblechplatten durch formschliissige Fixierung
z.B. durch Einfithrung der seitlichen Plattenkanten in vorher eingebrachte Nuten, Schlitze
oder auch durch stoffschliissige Fixierung wie Schweifien auf einer ebenen Platte erfolgt,
wobei iiber die gesamte Linge der Platte dichtgeschweifit oder zumindest teilweise auch nur
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geheftet werden kann, um einen Druckausgleich der Spalte zu ermoglichen. Eine alternative
Ausfiihrungsform ist die Verwendung von rohrférmigen, gewinkelten oder gekriimmten
Blechteilen, die jeweils zwischen zwei Platten geheftet und nach auBen hin dichtgeschweil3t
werden.

Die Schweifipunkte unmittelbar benachbarter Thermoblechplaiten konnen sich gegen-
iiberliegen oder versetzt zueinander sein.

In der Regel wird es aus fertigungstechnischen Griinden bevorzugt sein, bei der Anordnung
mit zwei oder mehreren quaderformigen Thermoblechplattenmodulen, dieselben mit jeweils
gleichen Abmessungen auszubilden. Bei Anordnungen von 10 oder 14 Thermoblechplat-
tenmodulen kann es fiir die Kompaktheit des Gesamtapparates vorteilhaft sein, zwei Modul-
typen mit unterschiedlicher Kantenlénge bzw. unterschiedlichem Kantenldngenverhiltnis zu
wihlen.

Bevorzugt sind Anordnungen von 4, 7, 10 oder 14 Thermoblechplattenmodulen mit jeweils
gleichen Abmessungen. Die in Stromungsrichtung sichtbare Projektionsfliche eines Moduls
kann quadratisch sein, aber auch rechteckig ist einem Seitenverhiltnis von 1,1 aber auch
1,2. Vorteilhaft sind Kombinationen von 7, 10 oder 14 Modulen mit rechteckigen Modul-
projektionen, so dass der Durchmesser der dufSeren zylindrischen Hiille minimiert wird. Be-
sonders vorteilhafte geometrische Anordnungen sind erzielbar, wenn, wie oben aufgefiihrt,
eine Anzahl von 4, 7 oder 14 Thermoblechplattenmodulen gewéhlt wird.

Vorteilhaft sollen hierbei die Thermoblechplattenmodule einzeln auswechselbar sein, bei-
spielsweise bei Leckagen, Verformungen der Thermobleche oder bei Problemen, die den
Katalysator betreffen.

Vorteilhaft sind die Thermoblechplattenmodule in jeweils einem druckstabilen, rechtecki-
gen Stabilisierungskasten angeordnet.

Jedes Thermoblechplattenmodul wird vorteilhaft durch eine geeignete Fithrung, beispiels-
weise durch die rechteckigen Stabilisierungskésten, mit seitlich durchgehender Wandung
oder beispielsweise durch eine Winkelkonstruktion in Position gehalten.

In einer Ausfithrungsform sind die rechteckigen Stabilisierungskésten benachbarter Ther-
moblechplattenmodule gegeneinander abgedichtet. Dadurch wird eine Bypass-Stromung des
Reaktionsgemisches zwischen den einzelnen Thermoblechplattenmodulen verhindert.
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Durch den Einbau von quaderformigen Thermoblechplattenmodulen in eine iiberwiegend
zylindrische drucktragende Hiille verbleiben am Rand zur zylindrischen Mantelwand der
Hiille relativ groBe freie Zwischenrdume, in denen eine Ablagerung, Nebenreaktionen oder
eine Zersetzung des Werkproduktes stattfinden konnen. Eine Reinigung, Dekontamination
von Produkt zum Beispiel bei der Notwendigkeit von Montagetdtigkeiten ist dort nur stark
erschwert moglich. Es ist daher vorteilhaft, diesen Zwischenraum vom Reaktionsraum, das
heiBt von den Spalten zwischen jeweils unmittelbar benachbarten Thermoblechplatten, zu

separieren.

Hierzu verschlieBt man den Zwischenraum zwischen den Thermoblechplattenmodulen und
der iiberwiegend zylinderformigen Hiille am unteren Ende der Thermoblechplattenmodule
mit einem Halteboden. Um eine Bypass-Stromung des Reaktionsgemisches zu verhindern,
soll der Trag- oder Halteboden den Zwischenraum gasdicht verschlielen.

Vorteilhaft kann der Zwischenraum zwischen den Thermoblechplattenmodulen und der -
berwiegend zylinderformigen Hiille auch am oberen Ende der Thermoblechplattenmodule
durch eine Blechabdeckung verschlossen werden. Hierfiir ist jedoch ein gasdichter Ver-
schluss nicht notwendig, es ist in einer Ausfiihrungsform moglich, die Blechabdeckung mit
Offnungen auszubilden. ‘

Die Blechabdeckung am oberen Ende des Zwischenraumes zwischen den Thermoblechplat-
tenmodulen und der iiberwiegend zylinderférmigen Hiille kann vorteilhaft auch dhnlich ei-

nem Ventilboden ausgebildet sein.

Die Abstromung des zur Druckbeaufschlagung verwendeten Gases kann weiterhin mittels
eines Uberstromorgans, als Blende, Ventil oder kraftbelastetes (zum Beispiel mit Feder oder
Gasdruck), selbstregelndes Organ ausgefiihrt, auch in Kombination mit einer Riickschlagsi-
cherung, hergestellt werden. Diese Uberstrdmorgane konnen auch auBerhalb der zylindri-

schen AuBenhiille angeordnet sein.

Die obere Blechabdeckung kann auf Verstrebungen sitzen, welche die rechteckigen Stabili-
sierungskisten, in denen Thermoblechplattenmodule eingebracht sind, zusitzlich stabilisie-

ren.

Der Zwischenraum zwischen den Thermoblechplattenmodulen und der vorwiegend zylin-
derférmigen Hiille kann vorteilbaft mit Inertstoffen ausgefiillt werden, um das freie Gasvo-
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Jumen zu verringern und um Gaskonvektion zu verhindern, welche beispielsweise zu un-
kontrolliertem Warmeabfluss fiihren kann.

In der zylinderformigen Hiille sind vorteilhaft Stutzen fiir die Zu- und Abfithrung des I-
nertstoff-Schiittgutes vorgesehen, die in geeigneter GroBe ausgefiihrt und Neigung ange-
bracht sind, so dass eine staufreie Befiillung und Entleerung schwerkraftgetrieben moglich
ist. Mogliche Ausfithrungsformen der Stutzen sind Nennweiten von 80, 100, 150 oder 200

mimn.

Als Inertstoff-Schiittgut kann grundsétzlich jedes chemisch inerte und mechanisch und
thermisch ausreichend stabile Material eingesetzt werden, beispielsweise expandierter Perli-
te und/oder expandierter Vermiculit.

Es ist moglich, den Zwischenraum zwischen den Thermoblechplattenmodulen und der G-
berwiegend zylinderformigen Hiille, der mit Inertmaterial ausgefiillt sein kann, mit einem
Gasdruck zu beaufschlagen.

Die Druckbeaufschlagung kann im Wesentlichen statisch sein und vorteilhaft durch die
druckgeregelte Zu- und Abfuhr von Stickstoff bewirkt werden. Als Regelsignal kann bei-
spielsweise der Druckunterschied zwischen dem Druck im Zwischenraum zwischen den
Thermoblechplattenmodulen und der tiberwiegend zylinderformigen Hiille und der Druck
am unteren Ende der Katalysatorschiittung in den Spalten der Thermoblechplattenmodule
oder am oberen Ende desselben gewihlt werden. Vorteilhaft kann das Differenzdrucksignal
um einen Offsetwert korrigiert sein, bevorzugt kann ein Mittelwert, insbesondere der arith-
metische Mittelwert des Druckes iiber die Hohe der Katalysatorschiittung als Regelsignal
gewihlt werden.

Zur Druckbeaufschlagung konnen in der iiberwiegend zylinderférmigen Hiille entsprechen-
de Stutzen und/oder eine interne Ringleitung mit kleinen Bohrungen vorgesehen sein, die
vorzugsweise nach unten gerichtet sind.

Alternativ ist es auch mdglich, die Druckbeaufschlagung unter kontinuierlicher Durchstro-
mung des Zwischenraumes mit einem prozessinerten oder prozessintrinsischen Gas, insbe-
sondere mit Stickstoff oder mit Kreisgas zu bewirken.

Das zur Druckbeaufschlagung verwendete Gas wird vorteilhaft mit dem fluiden Reaktions-
gemisch an dessen Austritt aus den Thermoblechplattenmodulen vereinigt, in der Regel
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noch innerhalb der iiberwiegend zylinderformigen Hiille des Reaktors. Die Ausstromstellen
des zur Druckbeaufschlagung verwendeten Gases sind vorteilhaft in Stromungstotzonen des
fluiden Reaktionsgemisches gelegt, um dieselben zu spiilen.

Der Volumenstrom des zur Druckbeaufschlagung verwendeten Gases wird in der Regel
signifikant kleiner sein als der Volumenstrom des fluiden Reaktionsgemisches und wird
vorteilhaft so gewihlt werden, dass er fiir die Reaktion prozesstechnisch unschédlich ist.

Die Thermoblechplattenmodule sollen vorteilhaft jeweils einzeln austauschbar sein, um, wie
vorstehend bereits ausgefiihrt, bei auftretenden Problemen, beispielsweise Leckagen, Ver-
formungen der Thermobleche oder Problemen mit dem Katalysator, gezielt Abhilfe schaffen
zu konnen. Hierfiir ist es vorteilhaft, die Thermoblechplattenmodule mit etwas Spiel gegen-
{iber der Wandung der rechteckigen Stabilisierungskésten auszubilden.

Da die Thermoblechplattenmodule somit bei dieser vorteilhaften Ausfiihrung nichtdichtend
in den rechteckigen Stabilisierungskisten sitzen, kann es zu Bypass-Strémungen des Reak-
tionsmediums kommen. Um dies zu vermeiden, werden die Undichtigkeiten zwischen den
Thermoblechplattenmodulen und den rechteckigen Stabilisierungskésten in geeigneter Wei-
se abgedichtet, beispielsweise mit auf der AuBenseite der Thermoblechplattenmodule ange-
brachten Metallblechstreifen, die sich beim Einschieben in den rechteckigen Stabilisie-
rungskasten an die Wand desselben driicken. Alternativ sind gasdichte Blechabdeckungen
und -verbindungen, beispielsweise in Form von SchweiBlippen-Dichtungen mo glich.

Nach dem Einschieben der Thermoblechplattenmodule in die rechteckigen Stabilisierungs-
kiisten konnen dieselben gegen den Halteboden abgedichtet werden, der den Zwischenraum
zwischen den Thermoblechplattenmodulen und der tiberwiegend zylinderformigen Hiille am
unteren Ende der Thermoblechplattenmodule verschlieft. Hierfiir ist grundsétzlich jede be-
kannte Dichtungsmoglichkeit einsetzbar. Es kann sich um herkémmliche Dichtungen han-

deln, die beispielsweise zusitzlich verschraubt sind.

Es ist auch moglich, die Abdichtung durch Schweilippen zu bewirken, beispielsweise
durch eine Variante, bei der eine SchweiBlippe am Halteboden befestigt ist und eine zweite
SchweiBlippe am AuBenrand des Thermoblechplattenmodules oder des rechteckigen Stabi-
lisierungskastens. Beide SchweiBlippen sind so gestaltet, dass sie geometrisch zusammen-
passen und zusammengeschweifit werden konnen. Zum Austausch des Thermoblechplat-
tenmodules wird die SchweiBnaht aufgetrennt und bei Bedarf erneuert.
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Die Thermoblechplattenmodule kénnen durch eine Einrichtung von oben mit den rechtecki-
gen Stabilisierungskisten verspannt werden. Durch gentigend Spanndruck von oben wird
eine ausreichende Flichenpressung auf der Dichtung erreicht und die Thermoblechplatten-
module werden vorteilhaft fixiert.

Die rechteckigen Stabilisierungskisten miissen nicht zwingend gegeneinander abgedichtet
sein, solange eine unzulissige Bypassstromung an den Spalten vorbei verhindert wird. Es ist
auch moglich, die rechteckigen Stabilisierungskisten untereinander mit kleinen Bohrungen
zu verbinden, durch die Inertgas aus dem Zwischenraum zwischen Thermoblechplattenmo-
dulen und der tiberwiegend zylinderformigen Hiille einstromen kann, wodurch im Raum
zwischen dem Thermoblechplattenmodul und dem rechteckigen Stabilisierungskasten Reak-

tionen verhindert werden.

Die Thermoblechplattenmodule kénnen zusétzlich auch an der Aufenseite Fiibrungs- und
Ausrichtungselemente aufweisen. Es ist beispielsweise moglich, an den Ecken derselben
Eckwinkel jeglicher Form und an ihrer Seite konische Blechstreifen vorzusehen. Weiterhin
ist es von Vorteil an den Modulen Anschlagvorrichtungen oder Anschlaghilfsmittel wie
Osen, Laschen oder Gewindebohrungen anzubringen, um ein einfaches Einsetzen mittels
eines Hebezeugs oder z. B. eines Krans zu ermoglichen. Zum Einkranen der Thermoblech-
plattenmodule konnen diese auch an Zugankern gehalten werden, welche vertikal durch die
zundichst leeren Spalte bis zur Unterkante der Platten reichen und dort mit einem Quertrédger

zur Lastaufnahme verbunden sind.

In einer besonderen Ausfiihrungsform kann die duBerste Thermoblechplatte eines Ther-
moblechplattenmodules an der duBeren Seite derselben aus einem gegeniiber den tbrigen
zur Herstellung der Thermoblechplatten eingesetzten Blechen dickeren und somit stabileren
Blech gebildet sein.

Zur Kompensierung der thermischen Ausdehnung sind im oder am Halteboden, welcher den
Zwischenraum zwischen den Thermoblechplattenmodulen und der tiberwiegend zylinder-
formigen Hiille am unteren Ende der Thermoblechplatienmodule verschlieBt, vorteilhaft
insbesondere ringformige Kompensatoren vorgesehen. Besonders geeignet ist eine ringfor-
mige Kompensation mit einem in Richtung senkrecht zur Ebene des Blechbodens betrachte-
ten annshernd z-formigen Profil. GleichmaBen moglich sind jedoch auch herkommliche,

wellenférmige Kompensatoren.
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Weiterhin sind bevorzugt auch in oder an der Blechabdeckung am oberen Ende des Zwi-
schenraums zwischen Thermoblechplattenmodulen und tiberwiegend zylinderformiger Hiil-

le Kompensatoren fiir die axiale und/oder radiale Ausdehnung vorgesehen.

Jedes Thermoblechplattenmodul wird durch eine oder mehrere Verteileinrichtungen mit
dem Wirmetriiger versorgt. Dieser wird nach Durchstromen des Innenraums in den einzel-
nen Thermoblechplatten am anderen Ende des Thermoblechplattenmodules iiber eine oder
mehrere Sammeleinrichtungen abgezogen. Da erfindungsgemél ein Wirmetriger eingesetzt
wird, der freiwerdende Reaktionswérme aufnimmt und hierbei zumindest teilweise ver-
dampft, ist es zur Anpassung der Stromungsgeschwindigkeiten besonders vorteilhaft, pro
Thermoblechplattenmodul jeweils eine Verteileinrichtung, jedoch zwei Sammeleinrichtun-

gen vorzusehen.

Die Verteil- und Sammeleinrichtungen sind bevorzugt in der Weise ausgebildet, dass sie
jeweils eine Kompensation fiir die Aufnahme der thermischen Ausdehnung der Thermo-
blechplattenmodule relativ zur umgebenden {iberwiegend zylinderformigen Hiille aufwei-
sen. Hier ist eine Kompensation beispielsweise durch eine geschwungene Rohrleitungsfiih-
rung moglich.

Mbglich ist es, zur Aufnahme der thermischen Ausdehnung der Thermoblechplattenmodule
relativ zur umgebenden iiberwiegend zylinderformigen Hiille eine geeignete bogenformige
oder Z- bzw. Omega-formige geometrische Ausgestaltung der Verrohrung der Verteil- und
Sammeleinrichtungen fiir den die Thermoblechplatten durchstromenden Wirmetrdger zu
gewihrleisten. In einer weiteren Ausfithrungsform kann diese Kompensation durch axiale
oder laterale Kompensatoren erfolgen, wobei eine gegebenenfalls erforderliche Rohrabstiit-
zung an einem inneren Tragwerk erfolgen kann.

Die Sammelrohre an den Thermoblechplatten fiir die Zufuhr und Verteilung sowie Samm-
lung und Abfuhr des Wirmetrigers werden besonders bevorzugt mit einer sogenannten
Schlitzbodeneinschweifung wie folgt ausgefiihrt: Die einzelnen Thermoblechplatten eines
Moduls werden zunzichst mit einem zum Innenraum der Thermoblechplatten hin gewdlbten
rinnenférmigen Blech, das einen annihernd halbkreisformigen Querschnitt sowie Offnun-
gen oder Schlitze fiir den Austritt des Wirmetragers aufweist, verbunden. In diesem Zu-
stand der Fertigung ist es moglich, die SchlitzbodeneinschweiBungen sowohl in einer repra-
sentativen Stichprobe aber auch in vollem Umfang z.B. durch Rontgen auf Freiheit von Fer-
tigungsfehlern zu priifen. AnschlieBend wird dieses erste, anndhernd rinnenformige Blech,
mit einem zweiten analog geformten Blech, jedoch mit entgegengesetzter Wolbung und
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ohne Offnungen oder Schlitze, an den beiden Léngsseiten verbunden, insbesondere durch
LingsnahtschweiBung, wobei ein rohrformiges Bauteil mit annihernd kreisformigem Quer-
schnitt entsteht. Die beiden Enden dieses rohrformigen Bauteiles werden durch Deckel ver-
schlossen, die gegebenenfalls durch einen innenliegenden Zuganker verstirkt sein kénnen.

In einer weiteren Ausfiihrungsform ist auch die direkte Anschweifung von Rohrteilen mit
cher kleiner Nennweite von z.B. 4 bis 30 mm an die Thermoblechplatten haufig an den
Blechrindern zur Zu- bzw. Abfuhr des Wirmetrégers moglich.

Die Spalte zwischen den einzelnen Thermoblechplatten jedes Thermoblechplattenmodules
dienen der Aufnahme des heterogenen partikelférmigen Katalysators.

Um ein AbflieBen der Katalysatorpartikel aus den Spalten unter Einwirkung der Schwer-
kraft auszuschlieBen, miissen am unteren Ende derselben geeignete Katalysatorhalteroste
vorgesehen sein. Dies kann z.B. mit Loch- oder Gitterblechen erfolgen, besonders vorteil-
haft konnen hierfiir so genannte Kantenspaltsiebe eingesetzt werden, die eine gute Riickhal-
tung des Katalysators bei gleichzeitig hoher Formstabilitit und geringem Druckverlust fiir
das durchstrdmende Reaktionsmedium gewéhrleisten.

Die Katalysatorhalteroste konnen beispielsweise schwenkbar eingebaut sein.

Besonders vorteilhaft ist es, wenn die Verteileinrichtungen fiir den Warmetrager zu den
Thermoblechplatten so eingebaut werden, dass die seitlichen Abstinde von den Verteilein-
richtungen zum Rand des Thermoblechplattenpaketes gleich sind, so dass nur ein einziger
Typ von Katalysatorhalterost erforderlich ist. Vorteilhaft werden pro Thermoblechplatten-
modul jeweils zwei Katalysatorhalterroste vorgesehen, das heiBt beidseitig der Verteilein-
richtung fiir den Wirmetréger.

Die Katalysatorhalteroste sind vorteilhaft so zu dimensionieren, dass sie iiber die Mannld-
cher in der annihernd zylinderformigen Hiille ein- und ausgebaut werden konnen. Haufig
haben die Mannlocher einen Innendurchmesser von 700 mm. Entsprechend ist eine Kanten-
linge fiir die Katalysatorauflageroste von 650 mm bevorzugt.

In einer weiteren Ausfiihrungsform ist es moglich diese Halteroste in kleinere Einheiten
weiter zu unterteilen, aber auch jeden Spalt oder jede Spalthilfte, einzeln zu verschlieflen,
so dass er auch getrennt entleert werden kann.
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Alternativ ist es auch moglich, die Thermoblechplattenmodule vor dem Einbau derselben in
den Reaktor, d.h. auBerhalb des Reaktors, mit Katalysator zu befiillen.

Die die Thermoblechplattenmodule umgebende Hiille wurde vorstehend als tiberwiegend
zylinderférmig bezeichnet. Darunter wird verstanden, dass sie einen Zylindermantel mit
kreisférmigem Querschnitt aufweist, der an beiden Enden jeweils durch eine Haube ver-
schlossen ist.

Die iiberwiegend zylinderformige Hiille wird in der Regel vertikal aufgestellt.

Das fluide Reaktionsmedium wird tiber die eine Haube, hiufig iiber die untere Haube, in
den Reaktorinnenraum geleitet, durchstrémt die mit dem heterogenen partikelformigen Ka-
talysator gefiillten Spalte zwischen den einzelnen Thermoblechplatten und wird am anderen
Ende des Reaktors, iiber die andere, hiufig die obere, Haube gezogen.

Die Hauben sind bevorzugt aus Edelstahl gefertigt oder mit Edelstahl-plattiext.

Die Hauben konnen fest verschweiBt oder trennbar, beispielsweise iiber eine Flanschverbin-
dung, mit dem Zylindermantel der Hiille verbunden sein. Die Flanschverbindung kann mit-
tels eines Hydrauliksystems absenkbar ausgestaltet sein.

Die Hauben sind vorteilhaft iiber ein oder mehrere MannlScher, die in der Regel einen
Durchmesser von 700 mm aufweisen, am Umfang begehbar. Hierzu ist ein erhohter zylind-
rischer Schuss von Vorteil, der, wie auch die Haube, beispielsweise aus Edelstahl gefertigt
oder mit Edelstahl-plattiert ist.

Uber die Mannlcher in den Hauben besteht Zugang zur Oberseite der Module, so dass der
Katalysator einfach in die Spalte zwischen den Thermoblechplatten eingebracht werden
kann, und zur Unterseite der Module, so dass die Halteroste leicht montiert und demontiert
werden konnen.

Zum Ausbau des Katalysators konnen in der unteren Haube zusétzlich Vorrichtungen zum
Haltern von Hilfsmitteln und zum Auffangen des Katalysators, die bereits beim Betrieb ein-
gebaut sein kénnen, sowie ein oder mehrere Stutzen zum Ablassen des Katalysators vorge-
sehen werden.
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Als Werkstoff fiir den Zwischenraum zwischen den Thermoblechplattenmodulen und der
Innenwand der iiberwiegend zylinderformigen Hiille verschlieBenden Halteboden wie auch
fiir die rechteckigen Stabilisierungskisten fiir die Thermoblechplattenmodule kann Kohlen-
stoffstahl verwendet werden. Alternativ ist es moglich, auch hierfiir Edelstahl einzusetzen.

In einer oder beiden Hauben sind vorteilhaft Stutzen montiert, durch die Multithermoele-
mente in die einzelnen Thermoblechplattenmodule eingefiihrt werden konnen. Weiterhin

konnen dort Stutzen fiir weitere Feldgerite und Prozessmesseinrichtungen angebracht sein.

Bevorzugt sind im zylindrischen Mantel der tiberwiegend zylinderformigen Hiille ein oder
mehrere Kompensatoren zur Aufnahme vorzugsweise der axialen thermischen Ausdehnung

vorgesehen.

Als Wirmetrigermedium kann Speisewasser eingesetzt werden, wie es typischerweise in
Kraftwerken zur Dampferzeugung genutzt wird und dem Stand der Technik (Technische
Regeln fiir Dampfkessel (TRD 611 vom 15. Oktober 1996 in BA1bBL. 12/1996 s. 84, zuletzt
gedndert am 25. Juni 2001 in BArbBI. 8/2001 S. 108) entspricht. Typische Parameter des
Speisewassers konnen sein: Leitfahigkeit kleiner 0,4 oder kleiner 0,2 Mikrosiemens/cm,
Kalzium- und Magnesiumhirte kleiner 0,0005 Millimol je Liter oder unter der Nachweis-
grenze, Natrium kleiner 5 Mikrogramm je Liter, Siliziumdioxid kleiner 20 Mikrogramm je
Liter, Eisen kleiner 50 Mikrogramm je Liter und Sauerstoff kleiner 20 Mikrogramm je Liter
und ein Gesamtgehalt an gelostem Kohlenstoff von weniger als 0,2 Milligramm je Liter.
Dariiber hinaus sollte das Speisewasser arm oder frei an Halogen insbesondere Chlor sein.
Es ist auch moglich, das Speisewasser z.B. durch Zugabe von Hilfsstoffen wie Hydrazin,
Ammoniak gezielt zu konditionieren, insbesondere alkalisch zu stellen, weiterhin k&nnen
dem Speisewasser Korrosionsinhibitoren zugesetzt werden.

Die obere Haube, durch die das Reaktionsmedium bei der oben beschriebenen bevorzugten
Prozessfiihrung den Reaktor verldsst, kann aus Kohlenstoffstahl bestehen.

Um den Zugang zu den Thermoblechplattenmodulen zwecks Reparatur oder Austausch zu
gewihrleisten, muss die obere Haube ebenfalls entfernt werden konnen. Wenn keine
Flanschverbindung vorhanden ist, kann die obere Haube abgetrennt und nach Modulmonta-
ge wieder angeschweilt werden.

Eine Integrierung des aus den Thermoblechplatten abgezogenen Dampfes in unterschiedli-
che Dampfschienen ist moglich.
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Der Reaktor kann optional an zwei Dampfschienen angeschlossen werden, davon eine mit
hoherem Druck, welche fiir die Aufheizung des Reaktors auf Betriebstemperatur genutzt
werden kann.

Vorteilhaft ist der Betrieb an nur einer Dampfschiene.

Der Reaktor kann vorzugsweise mit Naturumlaof des Kithlmittels Wasser betrieben werden,
wobei das Verhiltnis von Speisewasser zu Dampf in der Regel 3 bis 12, vorzugsweise 5 bis
10, betrigt.

Moglich ist auch der Betrieb mit Zwangsumlauf, wobei dann eine breitere Lastvariation der
Kiihlung moglich ist. Das Speisewasser wird hierzu mit einem hdheren Druck als im Kiihl-
system vorhanden beispielsweise mittels einer Pumpe zugefiihrt.

Es kann eine Speisewasserumlaufgeschwindigkeit in den Verteileinrichtungen zwischen 0,5
und 3,0 m/s, oder auch von 1,0 bis 2,0 m/s und eine Wasserumlaufzahl zwischen 3 und 12
eingestellt ~werden. Die  Stromungsgeschwindigkeit der Zweiphasenstromung
(Dampf/Wasser) in den Sammeleinrichtungen kann zwischen 0,5 und 15 m/s, oder auch
zwischen 2,0 und 6,0 m/s liegen.

Besonders bevorzugt fiihrt man die Aufheizung der Thermoblechplattenmodule zur Inbe-
triebnahme des Reaktors aus demselben Wirmetrdgernetz durch, in das beim Reaktionsbe-
trieb die Wirme durch zumindest teilverdampftes Warmetréigermedium abgefiihrt wird.

Durch die Regelung des Dampfdruckes im Kiihlsystem ist eine préazise Einstellung der
Kiihltemperatur moglich. Die Thermoblechplatten konnen erfahrungsgeméaB bis zu einem
Druck von etwa 80 bar im Kiihlmittel betrieben werden. Der erfindungsgeméfe Reaktor
ermdglicht die Direktdampferzeugung bei Druckniveaus bis 80 bar.

Alternativ zur Ausfithrungsform mit Thermoblechplatten ist es jedoch auch moglich, eine,
mehrere oder alle der gekiihlten Reaktionszonen, insbesondere den Hauptreaktor und den
Nachreaktor als einzelne Rohrbiindelapparate oder auch als einzelne Zonen in einem einzi-
gen Rohrbiindelapparat auszubilden. Insbesondere kann die erste Reaktionszone als Rohr-
biindelapparat und die zweite oder die weiteren Reaktionszonen als Apparate mit Thermo-
blechplatten ausgefiibrt sein.
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Bei der Ausfiihrungsvariante mit Hauptreaktor und Nachreaktor als jeweils getrennte Rohr-
biindelapparate kann der Nachreaktor vorteilhaft mit groerem Rohrdurchmesser gegeniiber
dem Hauptreaktor ausgelegt sein. In allen Varianten mit Rohrbiindelapparaten wird der Ka-
talysator in der Regel in die Rohre als Schiittung eingebracht und die Reaktionswérme iiber
einen Wirmetriiger abgefiihrt, der durch den Zwischenraum um die Kontaktrohre zirkuliert.

Die erste Reaktionszone beziehungsweise der Hauptreaktor werden bevorzugt bei einer
Temperatur des KithImittels beim Eintritt in die erste Reaktionszone bzw. in den Hauptreak-
tor im Bereich von 320 bis 380°C und die Temperatur des Kiihimittels beim Eintritt in die
zweite oder die weiteren Reaktionszonen beziehungsweise in den Nachreaktor im Bereich
von 250 bis 320°C, bevorzugt im Bereich von 270 bis 300°C, besonders bevorzugt im Be-
reich 280 bis 290°C, liegt.

In der zweiten oder den weiteren Reaktionszonen beziehungsweise im Nachreaktor werden
5 bis 10% des Gesamtumsatzes in der Anlage, bevorzugt bis 15%, besonders bevorzugt bis
20% des Gesamtumsatzes in der Anlage gefahren.

Nach dem erfindungsgemifBen Verfahren kann mit hohen Beladungen der Luft mit zu oxi-
dierenden Edukten gefahren werden, insbesondere mit Beladungen von 30 bis 20 g o-Xylol
je m>/h Reaktionsluft im Normzustand (0°C und 1,013 bar absolut), wobei typisch 60 bis
110 und sehr hiufig 80 bis 105 g o-Xylol je m>/h Reaktionsluft im Normzustand zur An-

wendung kommen.

Das erfindungsgemife Verfahren ermdglicht eine hohe Flexibilitét, indem auf unterschied-
liche Lastbereiche ohne Ausbeuteverluste reagiert werden kann. Insbesondere kénnen auch
beispielsweise alterungsbedingte Performanceunterschiede von Hauptreaktorkatalysatoren

ausgeglichen werden.

Bestehende Anlagen konnen zur Durchfithrung des erfindungsgemifien Verfahrens in einfa-
cher Weise nachgertistet werden.

Es konnen einfach strukturierte Katalysatoren, insbesondere kostengiinstige Standardkataly-
satoren eingesetzt werden und es ist moglich, den Katalysator im Hauptreaktor auf Ausbeute
zu optimieren. Insgesamt wird gegeniiber bekannten Verfahren eine verbesserte Gesamtse-
lektivitit und -ausbeute erreicht.

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

Figur 1 schematische Darstellung einer ersten Ausfiihrungsform einer erfindungsgema-
Ben Anlage mit Hauptreaktor und Nachreaktor,

Figur2  eine Variante der in Figur 1 dargestellten Ausfithrungsform,

Figur 3 eine Ausfithrungsform mit Integrierung aller Reaktionszonen in einem einzigen
Apparat,

Figuren 4
bis 7 weitere Varianten der in Figur 3 dargestellten Ausfiihrungsform,

Figur8  eine weitere Variante der in Figur 1 dargestellten Ausfiihrungsform,

Figur 9A
und 9B  die schematische Darstellung bevorzugter Ausfithrungsformen mit Hauptreaktor
und Nachreaktor mit Schnittdarstellung in Figur 9C und

Figuren 10
bis 13 unterschiedliche Ausfiihrungsformen fiir die Anordnung von Thermoblechplat-
ten.

Die Ausfiihrungsform in Figur 1 zeigt die schematische Darstellung einer Anlage mit einem
Hauptreaktor 1 und einem daran angeflanschten Nachreaktor 2. Der Hauptreaktor 1 ist als
Rohrbiindelapparat ausgebildet, durch dessen Kontaktrohre das Reaktionsgasgemisch, durch
Pfeile angedeutet, von oben nach unten stromt. Durch den Zwischenraum zwischen den
Kontaktrohren stromt das Kiihlmittel 4.

Der Nachreaktor 2 ist als Apparat mit Thermoblechplatten 5 ausgebildet durch die ebenfalls
ein Kiihlmittel 4 stromt. Im Zwischenraum zwischen den Thermoblechplatten 5 ist im unte-
ren Bereich ein Feststoffkatalysator eingefiillt. Aus der Darstellung in Figur 1 ist zu erken-
nen, dass im oberen Bereich des Nachreaktors 2 der Raum zwischen den Thermoblechplat-
ten 5 frei ist. Dadurch fungiert dieser Teil des Nachreaktors 2 als integrierte Vorrichtung 3
zur Zwischenkiihlung.
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Die Ausfiihrungsform in Figur 2 unterscheidet sich von der in Figur 1 dargestellten Ausfiih-
rungsform dadurch, dass in den als Zwischenkiihler 3 fungierenden Bereich des Nachreak-
tors 2 ein Inertmaterial eingefiillt ist.

Figur 3 zeigt eine Ausfithrungsform mit in einem einzigen Apparat integrierten Hauptreak-
tor 1, Nachreaktor 2 und Vorrichtung zur Zwischenkiihlung 3, wobei die Vorrichtung zur
Zwischenkiihlung 3 und der Nachreaktor 2 jeweils mit Thermoblechplatten 5 ausgestattet
sind. Hauptreaktor 1, Nachreaktor 2 und Vorrichtung zur Zwischenkiihlung 3 haben jeweils
getrennte Kreisldufe fiir das Kithimittel 4. Der Hauptreaktor 1 ist mit einem Biindel von
Kontaktrohren sowie mit Umlenkblechen ausgestattet.

Figur 4 unterscheidet sich von der in Figur 3 dargestellten Ausfiihrungsform nur dadurch,
dass in der Vorrichtung zur Zwischenkiihlung 3 zwischen den Thermoblechplatten 5 Inert-

material eingebracht ist.

Die Ausfijhrungsform in Figur 5 unterscheidet sich von der in Figur 3 dargestellten Ausfiih-
rungsform dadurch, dass die Vorrichtung zur Zwischenktihlung 3 in den Nachreaktor 2 in-
tegriert ist.

Die in Figur 6 dargestellte Ausfiithrungsform unterscheidet sich von der Ausfiihrungsform in
Figur 5 nur dadurch, dass in dem Bereich, der als Vorrichtung zur Zwischenkiihlung fun-
giert zwischen den Thermoblechplatten 5 ein Inertmaterial eingebracht ist.

Die Ausfiihrungsform in Figur 7 unterscheidet sich von der Ausfiihrungsform in Figur 6
dadurch, dass der Nachreaktor 2 der Bereich zwischen den Thermoblechplatten 5 vollstén-
dig mit Feststoffkatalysator gefiillt ist.

Auch in Figur 8 ist der Bereich zwischen den Thermoblechplatten 5 im Nachreaktor 2 voll-
stindig mit einem festen Katalysatormaterial ausgefiillt.

Die Ausfiihrungsformen in Figur 9A und 9B zeigen eine Anlage mit nebeneinander ange-
ordnetem Hauptreaktor 1 und Nachreaktor 2, wobei im Zwischenkiihler 3 eine Kiihlschlan-
ge (Fig. 9A) bzw. Thermoblechplatten (Fig 9B) angeordnet sind. Figur 9C zeigt den Schnitt
C-C durch den Zwischenkiihler 3 aus Figur 9B.

Die Figuren 10 bis 13 zeigen verschiedene Anordnungen von Thermoblechplatten 5 in der
zur Durchfithrung des erfindungsgeméBen Verfahrens eingesetzten Anlage.
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Patentanspriiche

Verfahren zur Herstellung von Phthalsdureanhydrid durch katalytische Partialoxidati-
on von 0-Xylol und/oder Naphthalin mit einem Sauerstoff enthaltenden Gas in einer
Anlage mit

- zwei oder mehreren mit einem Kiihlmittel gekiihlten Reaktionszonen,

- einer oder mehreren, zwischen den Reaktionszonen angeordneten Vorrichtungen zur
Zwischenkiihlung des Reaktionsgemisches zwischen den Reaktionszonen, wobeli die
Temperatur des Kiihlmittels beim Eintritt in die zweite oder in die weiteren Reakti-
onszonen gegeniiber der Temperatur des Kiihlmittels beim Eintritt in die erste Reakti-
onszone abnimmt,

dadurch gekennzeichnet, dass die Temperatur des Kithlmittels beim Eintritt in die ers-
te Reaktionszone um mehr als 20° hoher ist als die Temperatur des Kiihlmittels beim
Eintritt in die zweite oder in die weiteren Reaktionszonen.

Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass die Anlage zwei gekiihlte
Reaktionszonen aufweist, und zwar einen gekiihlten Hauptreaktor und einen gekiihlten
Nachreaktor.

Verfahren nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, dass die Temperatur des Kiihl-
mittels beim Eintritt in den Hauptreaktor im Bereich von 320 bis 380°C und die Tem-
peratur des Kiihlmittels beim Eintritt in den Nachreaktor im Bereich von 250 bis
320°C, bevorzugt im Bereich von 270 bis 300°C, besonders bevorzugt im Bereich von
280 bis 290°C, liegt.

Verfahren nach Anspruch 2 oder 3, dadurch gekennzeichnet, dass im Nachreaktor ein
Restumsatz von 5 bis 10%, bezogen auf den Gesamtumsatz in der Anlage, bevorzugt

bis 15%, weiter bevorzugt bis 20%, bezogen auf den Gesamtumsatz in der Anlage ge-
fahren wird.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, dass die War-
meabfiihrung durch Siedekiihlung des Kiihlmittels erfolgt.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, dass die zwei
oder mehreren gekiihlten Reaktionszonen sowie die zwischen den Reaktionszonen an-
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geordneten Vorrichtung(en) zur Zwischenkithlung des Reaktionsgasgemisches in ei-
nem einzigen Apparat mit Thermoblechplatten, die von einem Kiihlmittel durchstromt
sind, zusammengefasst sind.

Verfahren nach Anspruch 6, dadurch gekennzeichnet, dass der Apparat einen Haupt-
reaktor, einen Zwischenkiihler und einen Nachreaktor umfasst und dass ein erster
Kiihlkreis fiir den Hauptreaktor und ein zweiter, gemeinsamer Kiihlkreis, fiir den Zwi-
schenkiihler und den Nachreaktor vorgesehen ist.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, dass in der
oder den Vorrichtungen zur Zwischenkiihlung eine Inertschiittung vorgesehen ist.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, dass eine,
mehrere oder alle der gekiihlten Reaktionszonen jeweils als Rohrblindelapparate aus-
gefiihrt sind.

Verfahren nach Anspruch 9, dadurch gekennzeichnet, dass die erste Reaktionszone als
Rohrbiindelapparat und die zweite oder die weiteren Reaktionszonen als Apparate mit
Thermoblechplatten ausgefiihrt sind.
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