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57) Die vorllegerde Emndung beZIeht srch auf das Gebiet der Verarbmtung von schwefelhaltngen -
3asen, insbesondere auf ein Verfahren, zur Hersteliung von Schwefeltrioxid. Der vorliegenden
:rfindung wurde die Aufgabe 2ugrundegelegt, ein Verfahren zur Herstellung von Schwefeltrioxid
lurch die Verdnderung der technologischen Parameter des Prozesses zu entwickeln, welches

iohe technisch-6konomische Kennwerte aufweist und es moglich macht, Gase konstanter und~
eitlich wechselnder Zusammensetzung mit einem Schwefeldeomdgehalt von 0,6 bis 15- Vol % zu
‘erarbeiten. Das Verfahren zur Herstellung von Schwefeltrioxid besteht in der Oxydation von.
schwefeldioxid in festangeordneter Kata!ysatorschlcht bei penod|scher alle’10 bis 200 Minuten
‘orgenommener Umkehrung des sich in der Katalysatorschicht bewegenden Stromes des - ,
teaktionsgemisches, welches Schwefeldioxid enthalt; oder bei der Veranderung der Temperatur
lieses Reaktionsgemisches vor der Katalysatorschichtvon 20 bis 200°C auf 350 bis 600°C wihrend.

0 bis 200 Minuten. Dlevorhegende Erfmdung kann bel der Schwefelsaureproduktlon Anwendung :
vnden Fig.1und 2 L . .
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Verfehren zur Herstellung von Schwefeltrioxid

Anwendungsgebiet der Erfindung

 Die vorliegende Erfindung bezieht sich auf das Geblet der
 Verarbeitung von schwefelhaltigen Gasen, insbesondere auf
ein Verfahren zur Herstellung von Schwefeltrioxid., Die vor=
. geschlagene Erfindung kann bei der SchwefelsHureprodukiion
Anwendung finden,

Charakteristik der bekannten technischen Liosungen

" Die gegenwirtig bekannten Verfahren zur Herstellung von
Schwefeltrioxid durch Oxydation von Schwefeldioxid / unter
_anschlieﬁender Herstellung von Schwefelsdure / werden in
Kontaktapparaten mit mehreren, meistens mit vier oder fiinf
adisbatischen Katalysatorschichten mit eingebauten oder
Auﬁenwérmeadstauéchern‘zwiséhen,den Schichten durchgefiihrt,
Das Ausgangsges tritt in den Kontaktapparat mit einer Tempe-
ratur von 20 bis 100 O¢ und wird in den Wirmeaustauschern
durch das umgesetzte Gas auf die Temperatur des Reakiions-
beginns an der ersten Kstalysatorschicht, 390 bis 440 % ,
erhitat, Eine bésonders‘intensive Oxydation erfolgt an der
ercten Schicht, in der der Umwandlungsgrad 0,7 bis 0,8 er=

' reicht wad das Gas aus dem Kabalysator mit einer Temperatur
" um 600 °C sustritt. Die Temperaturfiirung beim Betrieb des
Apparates an allen Katalysatorschichten hilt man konstant.
 ,Nach den genannten Verfahren oxydiert man Gage wit einem

. Gehalt an Schwefeldloxld von T,5 bis 12 Vol.=%, die man ent-
~ weder durch Verbrennung des elementaren Schwefels oder
Risten von schwefelhaltigen Erzen erhdld,

( Siehe "Handbuch des Sehwefelgsiurewerkers", versifent-
llcht im Jahre 1971, Verlag "Chlmla“ (Moskau); siehe
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'Seite_481).

Die Realisierung solcher_Verfahren erfordert eine komplizier-
te konstruktive Ausfihrung der Kontsktapparate, Die beste-
henden Verfahren machen es auch mgglich, Schwefeltrioxid aug
den Abgasen, beispielsweise in der Buhtmetallurgie, mit einem .
Gehalt derselben an Kohlendioxid von 3,5 bis 7 Vol.- zu er-
:halten. Dabei wird die Oberfliche der VWirmeaustauscher in den
’antaktapparaten bedeutend grofer.

Zur Oxydation von Gasen mii einem Gehalt an Schwefeldio-
xid von weniger als 3,5 Vol.-% ist stindige Warmezufuhr not-
wendig, wozu man als Brennstoff Masut oder Erdgas verwendet,
“Gage mit elnem Gehalt en Schwefeldioxid von weniger als 2

"bis 2,5 Vol.~% werden meistenteils nicht verarbeitet, weil
;dervProzeB wirtschaftlich nicht vertretbar wird, und solche
Gase werden in die Atmosphire geleitet, wodurch dle Umwelt
belagtet und verunreinigt wird,

Case mit einem Gehalt an Schwefeldioxid von mehr als 12
"Vol.-/o werden an den bestehenden Katalysatoren infolge hoher
‘uad dauernder Uberhitzungen des Katalysators in der Reaktions=-
‘zone (iiber 650 °C) nicht verarbeitet.

I ist prektisch unmsglich, ohne spezielle MaBnahmen nach
“den bestehenden Verfahren die Abgase in der Buntmetallurgie
nit wechselnder Zusammensetzung des Schwefeldioxids, die sich
~in kurzen Zeltabstinden veréndeft, zu verarbeiten, Aus dem
oben gesagtén geht hervor, daB die bekannten Verfahren kome
pliziert in der apparativeﬁ Gestaltung sind und es nicht még-
‘lich machen, Gase mit niedrigem, wechselndem und hohem Ge-
halt an Schwefeldioxid in einem Bereich konstanter und zeit-

R T AN I B A 5.
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lich verdnderlicher Konzentrationen zu verarbelilen,

7iel der Erfindung

7iel der vorliegenden Erfindung ist es, ein Verfahren zur
Hersbtellung von Schwefeltrioxid zu enmtwickeln, welches hohe
technisch~okonomische Kennwerte aufweist und es mgglich |
macht, Gase konstanter nnd zeitlich wechselnder Zusammen-
getzung mit einem Schwefeldioxidgehalt von 0,6 bis 15 Vol.~%

su verarbeitens

Darlezung des Wesens der Erfindung

' Depr Erfindung liegt die Aufgabe zugronde, ein Verfahren zur
Herstellung voa Schwefeltrioxid durch die Verinderung der
technologischen Parameter des Prozesses zu entwickeln, viel-
ches hohe technischeSkonomische Kennwerte aufweist und es
nsglich mecht, Gase konstenter und geitlich weehselnder
susammensetzung mit einem Schwefeldioxidgehalt von 0,6 bis
15 Vol.=% zu verarbeitel

Diese Aufgabe wird gelost darch ein Verfahren zur Herstel=
lung von Sehwefeltrioxid durch Oxydation von Schwefeldioxid
in festgeordneter Kataelysatorschicht, in dem man erfin-
dungsgeméﬁ die Oxydetion bel periodischers alle 10 bis

9200 liinuten vorgenommener Umkehrung des sich in der Kataly-
gatorschicht pewegenden Stroms des Realtionsgemisches, wel-
chea Schwefeldioxid enthdlt, oder bei der Verdnderung der
Temperatur des Reaktionsgemisches vor der Katalysatorsculcht
von 20 bis 200 O¢ auf 390 bis 600 9¢ wihrend 10 big 200 Mi-
nuten durchfihrt,

Die Durchfihrung der Oxydation unber den oben genannten
Bedingungen macht es mgglich, einfache und billige_Konstrukm
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tionen der Kontaktapparate zu entwickeln, ihre Metallinten-
gitiét gegenliber den bestehenden um das 10- bis 20fache zu sen-
ken und gleichzeitig deren Betriebssicherheit zu erhthen. Es
wird auBerdem méglich, Schwefeldioxid in einem breiten Bereich
kongtanter und zeitlich wechselnder Konzentrationen enthaltende
Gage zu verarbeiten, So ist es beispielsweise mdoglich, ohne
zusitzliche Wirmezufuhr Gase mit einem Schwefeldioxidgehalt
von 0,6 bis 2,5 Vols-% zu verarbeiten, Gie in die Atmosphére
geleitet werden, Ein solches Verfahren zur Oxydation fihrt

man zweckmdfigerwelse bei zeitlich wechselndem Gehali des
Reaktionsgemisches an Schwefeldioxid von 0,6 bis 5 Vol.~%

oder von 2 bis 9 Vol.=% bel beliebig niedrigen Anfangs-
temperaturen des Ausgangsreakiionsgemisches durch,

Hier und weiter nach dem Text versteht man uater dem
"Ausgangsreactionsgemisch® Gas an dem Eintritt in den Kontaki=
apparat und an dem Eintritt in die Reaktionszone, welches
wnungesetztes Schwefeldioxid enthdlt, unter dem “ReaktionSge-"’
misch" Gase, welche sowohl Schwefeldioxyd als auch Schwefel=
trioxid enthalten und sich im Bereich des Beginns und des

Endes der chemischen Reaktion befinden, unter dem "unge-
setzten Rea&tticm;asg;emisch‘Il Gase am Augtritt aus der Reaktions-
zone und dem Kontaktapparat, welche vorwiegend Schwefel-
trioiid'enthalten. |

Das Verfahren wird vorzugswelse wie folgt durchgefuhrt'

lan fiihrt belsplelswelse dem auf eine Temperatur von 500 ¢
erhitzten Katalysator ein Ausgangsreaktionsgemisch mit einem
Schwefeldioxidgehalt von 1,0 oder 10 Vol.~% mit elner Tempe= .
ratur von 20 G z0e Durch den direkfen Kontekt mit dem er=
‘hltzten Katalysator erhltzt gich das Cemisch und es setzt
‘nach dem hrrelchen der Temperatur des Rea&tlonsbeglnns 390 °¢
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" die Oxydationsreaktion ein, Dabei wird sich der Katalysator
von der Seite des Lintritts des Ausgangsreakt1onsgemlsches
unter Wirmeabgabe auf die Temperatur des Gemisches abkiihlen
und dadurch die Rolle des Regenerators erfiillen. Durch einen
solchen Mechanismus der Wirmelibertragung in Langsrichitung
-der Kata1ysatorschicht entsteht eine wandernde Wirmefront
(Reaktionszone), deren Temperaturprofil durch die Anfangs=
konzentration des Schwefeldioxids und andere Parameter be=
stimmt wird,

Damlt die wandernde Wirmefront der Reaktion aus der
Katalysatorschlcht nicht "hinaustritt", mud man perlodlsch
_den Strom des Ausgangsreskiionsgemisches wihrend beispiels-
weise 60 Minuten unkehren, Dabei beginnt sich wieder der an
dle Stelle des Einleitens des Ausgangsreakt1onsgemlsches afe=
renzende Bereich der Katalysatorschicht abzukiihlen, und die
Wirmefront beginat in der entgegengesetzten Richtung zu
wandern, Das Fehlen einer lingeren Uberhitzung des Katalysa=-
tors bei der Verarbeitung von Gasen mif einem hohen Gehalt
an Schwefeldioxid, beispielsweise bis 15 Vol.=/, sowie der
intensive Verlauf der chemischen Reaktion bei der Ver-
arbeltung von Gasen mit niedrigem Gehalt en bchwefeldlox1d,
beispieloweise 0,6 bis 2,5 Vol.=%, wird durch die Wahl
einiger technologischer Parameter, durch die lineare Ge-
schw1nd1gke1t, die Umschaltdauer U, a. m, gewdhrleistet,

Das erfindungsgemife Verfahren der Durchfilbrung des Pro-

zesses vermeidet die Anordnung von Wirmeaustauschern oder zu-

sdtelicher Wirmequellen zur Erhitzung des Ausgangsreakbions-
gemlsches, weil die Katalysatorschicht selber die Rolle der
Regeneratoren erfilllt, indem sie abwechselnd das Ausgangs—
reaktionsgemisch erhitzt und das ungesetzte Gemisch abkiihlt,
Bei einem uolchen Verfahren zur Oxydation des Schwefel-

nr
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dioxide atellt sich in der Schicht eine Temperaturflihrung
ein, die der theoretisch optimalen nahe liegt, was einen how-
hen Grad der Umwandlung des Schwefeldioxids in Schwefel-
troxid in einer Katalysatorschicht gewdhrleistet,

Wir schlagen eine zweite Variante der Reproduktion des
Prozesses vor, die man in der Katalysatorschicht bel periodi-
scher Verdnderung der Temperatur des Ausgangsreakiionsgemi-
sches von 20 bis 200 °C auf 390 bis 600 °C durchfiinren kann,
wenn, an den Eintritt in die Katalysatorschich? ein Ausgangs-
reaktionsgemisch mit hoher Temperatur, beispielsweise 420 OC,
gelangt, so bildet sich in dem Anfangsbereich der Katalysa-
torschicht ein Temperaturenprofil heraus, in dem die chemi=
sche Umwandlung abléuft, Die Erniedrigung der Temperatur

des Adusgangsgenisches auf die minimalen Werte, beispielsweise
auf 20 OC, kiihlt den an die Stelle des Binleifens angrenzen-
den Katalysator ab, In der Schicht bildet sich eine nach dem
Austritt hin wandernde Wirmefront heraus, wo die chemische
Unwandlung abléuft. Zu dem Zeitpunki, der dem Vorliegen der
Wirmefront am Eintritt des Reaktionsgemischea entspricht,
erhsht man die Temperatur des Auegangsreaktionsgemisches
wieder auf die maximalen Werte, und es bildet sich in dem
Anfangsbereich der Schicht wieder ein Geblet hoher Tempera-
turen, wo die chemische Umwandlung abliuft. Dann senkt man
wieder die Anfangstemperatur, und es tritt in der Schicht
wieder eine Wirmefront auf, die die eben aus der Schicht
"ausgetretene" Front gleichsam ersetzt., Bei einem solchen
Verfahren der Durchfilhrung der Oxydation des Schwefeldioxids
gtellt sich in der Katalysatorschicht im Durchschnitt dem
theoretischen nahes Temperaturenprofil ein, was einen Um-
wandlungsgrad des Schwefeldioxids in Schwefeltrioxid bis
0,98 in einer Katalysatorschicht gewdhrleistet,

a4 M40 N k0444080
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I der beiliegenden Zeichnung ist das Prinzip des erfin-

dungsgemdBen Verfahrens niher erliutert,

 Pig, 1: zeigt ein Schema der Oxydation des Ausgangsreak-
. tionsgemisches in einer adiabatischen Katalysator-
schicht; -

Fig, 2: zeigt ein Oxydationsschema bei verdnderter Tempe-
ratur;

| Fige, 33 zeigt ein weiteres OXydatibnsschema bel verdnderter
Temperaltur.

Fig, 1 zeigt ein Schema der Oxydation des Ausgangsréaktions—
gemisches in einer Katalysatorschicht, Dem Katalysator 4,
’der auf eine Temperatur von 500 O¢ vorerhitzt wurde, fihrt
_man beispielsweise ein Ausgangsreaktionsgemisch mit einem
Gehalt an Schwefeldioxid von 3,5 Vol.~% mit einer Temperatur
von 20 %g in der durch die ausgezogenen Pfelle angedeuteten
‘Richtung zue Dabei sind die Ventile 2 gesffnet und die Ven-
‘$ile 3 geschiossen. Beim Eintritt des Gemisches mit elner
- Temperatur von 20 °¢ in den erhitzten Katalysator A wird
as Ausgangsreakiionsgemisch auf die Temperatur’des Reakw
ticnsbeginn 390 °¢ erhitzt, wodurch in Léngsrichtung der
Schicht entsprechend der fortschreitenden Reaktlon eine
Wirnefront ay entsteht. Nabh_60 Minuten erreicht die Warme=
front 8y den Abschnitt ase Dabel entsteht vor der in der
Filtrationsrichtung wandernden Wirmefront & eine Zone des
auf die Temperatur des Ausgangsreaktionsgemisches 20 %¢ ab-
gekiinlten Katalysators A, Nach 60 linuten nimmt man eine
schnelle und gleichzeifige Umschaltung der Ventile 2 und 3
in entgegengesetzten Sinne vor und kehrt den Strom des Aus-
gangsreaktionsgemischés wn (punktierte Pfeile), Dann wandert
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die Reaktionswdrmefront a, in entgegengesetzter Richtung

und wird nach weiteren 60 Minuben den Absciniti a) einneh-
men, wonach sich der vollstdndige Zyklus, der 120 llinuten
dauert, wiederholt, indem ein kontinuierliches Austreten des
umgesetzten Reaktionsgemlsches aus der Katalysatorschicht
bewirkt wird, -

Aug Fige 1 ist zu ersehen, daﬁ'bei der Wanderung der Wirmew
front a in den Bereich‘al‘und a, vor diegser und nach dieser
‘Katalysatorzonen bleiben, die sich an der chemischen Reak-
tlon nicht beteiligen, gondern die Rolle der Regeneratoren
erfillen, das Ausgangsreaktionsgemisch von der Bintritts-
temperatur 20 G auf die Temperatur des Reaktionsbeginns
stindig erhitzen uad das umgésetzte Reaktionsgemisch durch
die ibgabe der Reaktionswirme an den auf eine Temperatur von
20 °¢ abgeklihlten Katalysator A sténdig abkiihlen,

Pige 2 zeigt ein Oxydationsschema, das bei einer Verdnderung
der Temperatur des Gemisches von 20 bis 200 ¢ auf 390 bis
600 °C wihrend 10 bis 200 liinuten ddrchgefﬁhrt wird., Nach
diesem Schema erfolgt die Zufuhr des Ausgangsreaktionsgew
misches zur Katalysatorschicht in einer Richatung, In dem in
awei gleiche Peile &, wid &, geteilten Katalysator wendert
die Reaktionswirmefromt sbwechzelnd aus dem Bereich a; in
den Bereich an und dann nach dem Schema a,=a,=a,=a8,~8,=8,
usw. Die Wanderung der Wirmefront a4 in den Bereich a, und
umgekehrt erfolgt durch abwechselnde Umschaltung der Ven-
tile 1 bis 6, Dabei wird das umgesetzie Reakiionsgemisch aus
der Katalysaforschicht in der durch die Pfeile angedeuteten
Richtung herausgeleitet, Man filhrt beispielsweise das Aus=
gangsreaktionsgemisch mit einem Gehalt an Schwefeldioxid
'von 9 Vol,-% mit einer Temperatur von 70°C dem auf eine
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" Teuperatur von 500 °C vorerhitzten Katalysator Al‘in der
durch die ausgezogenen Pfeile angedeuteten Richtung zu, Die
- entstandene Wirmefront beginnt aus dem Bereich a; in den '
Bereich a, zu wandern, Dabel sind die Ventile 13 3 nad 5
 gevffnet und die Ventile 23 4 und 6 geschlossen, Nach einem
Zeitintervall von etwa 100 Minuten (die Zeit des Halbzyklus)
-~ geht das ReaKtlonsgemlsch mit einer Temperatur von 500 °
in den nichterhitzten Teil der Schicht Ay Ubers Zu diesem
Zeitpunkt beginnt man gleichzeitig die Ventile 13 3 zu
achliefen, das Ventil 2 zu dffnen und das Ausgangsreaktions-
gemisch mit einer Temperatur von 70 °C dem Teil der Schicht
A zugufiihren, Hach dem vollstdndigen SchlieBen der Venti-
le 1; 3 und dem vollst&dndigen Offnen des Ventils 2 werden
pleichzeitig die Ventile 4; 5 und 6 betétigt. Dabei wird
das Ventil 5 geschlossen, die Ventile 4 und 6 werden gesLl=
net, und man fiihrt das umgesetzte Reaktionsgemisch aus dem
‘Teil der Schicht A, dem Teil 4, zu und leitet aus dem Kata-
lysator A heraus (punktierte Efeile) Bei dem Ubergang der
- Warmefront aus dem Bereich a, in den Bereich a, (und umge=
kehrt) beobachtet man abwechselnd sowohl in den oberen als
auch den unteren Zonen der Teile der Schicht A&y und A2 deren
Unsplilung durch die wandernde Warmefront, und ihre Tempera—
tur steigh von 70 °¢ auf die meximale Temperatur 600 °C be-
ziehuagsweise sinkt von 600 9¢ auf 70 °c, Dabei wird der
Mechanismus der Wanderung der Wiarmefront durch die Kataly-
satorschicht unter abwechselnder Bildung heifer und kalter
Katalysatorzonen, die die Rolle der Wirmeaustauscher erfiil=-
len, genauso wie dies in dem Schema in Fig. 1 angedeutet,
durchgefiiirt, Bel aufeinanderfolgendem Umschalten der Ven=
tile 1 bis 6 flihrt man kontinuierliche Bewegung der Wirme=
front nech dem Schema a; - 8, = 8) = & usw, in einer Rich=
tung durch, indem man ein ebenfalls kontinuierliches Aus-
treten des umgesetzten Reamtlonsgemlbcnes aus der Kataly-

N AN I < TN & W T B 8
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‘satorschicht bewirkt,

,;In'Eig, 3“ist‘ein anderes Schema der, Oxydation dargestellt,
das ebenfalls bei einer Verdnderung der Temperatur des Gew
uisches von 20 bis 200 °C auf 390 bis 600 °C wihrend 10 bis
200 linuten durchgefiihrt wird, Nach diesem Schema erfolgt
F'dié Zufuhr des'AuSgangsreaktionsgemisches zu der Kaetalysa-

: torschzcht, getellt in zZwel - ungleiche Teile Al und Aoy,

| periodlsch 1n zwel Rlchtungen. Dabei dient der Teil der
Vbchlcht Ay dlB periodischer "Ziinder" fiir die Hauptschicht Ay
_-wobel man dle Temperatur des Gemisches am Eintritt in die
letztere periodisch verandert. Man fihrt beispielsweise dem

- auf eine Temperatur von 500 °C vorerhitazten Katalysator Al
“uad A2 ein. Ausgangsreaktlonsgemlsch mit einem Gehalt an

- Schwefeldioxid von 0,6 Vol,=# uid einer Temperatur von 200 °¢
" in der durch die Pfeile angedeuteten Richtung zu (Fig. 3a).
Debei entstehen in jedem Teil der Schicht A, und A, zwei
Warmefronten ay und bl’ die in entgegengesetzten Richtungen
zu wendern beginnen, Das Ventil 1 ist geschlossen, das Ven-
£i1 3 getffnet, und das Ventil 2 5ffnet man nicht vollstin-
_-ﬂigg indem an eine langsame Bewegung der Wirmefront by (ge-
geniiber der_Bewegungsgeschwindigkeit al) regelt, In einer
Zeitperiode von 60 Minuten werden die Wirmefronten die Be-
‘relche an b821ehungswelse b2 erreichen (Fig, 3b), wohach -

‘ man die Ventile 2 und 3 schliefit, das Ventil 1 §ffnet und
des Avusgangsreaktionsgemisch in der-durch die Pfeile ange-
»deutéten Richtung zufiihrt, Dabei wird das mit dem Ausgangs-
reaktionsgemisch eintretende Schwefeldioxid in der Reaktionse
zone b, oxydiert, und da es in die Zone a, nicht gelangt, so
wird dort die Reaktion zum Stillstand kommen, und die Wirme=
front 8y "trit! aus der Schicht. Nach dem Erreichen nach
Ablauf von 10 Minuten durch die Warmefront b, des in Pige 3a.
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angedeuteten Bereiches spaltet sich diese in zwel Wirme-
~fronten a;, und bl auf, In dieser Lage schaltet man die Ven=
tile 1; 2 und 3 woy und der 70 Minuten dauernde Zyklus wiee
derholt sich. Dabei verindert men vor dem Teil der Katalysa-
- torschicht Al an der Stelle des Einleifens des Gemisches perie-
disch, nach 70 linuten, die Temperatur des Katalysators von
1200 °C auf 390 bis 600 °C. Bei aufeinanderfolgendem Umschal-
ten der Ventile 1; 2 und 3 bewirkt man ein pulsierendes Zu-
“standekoumen uad Abklingen der Wirmefront a,, was ein konti-
~nuierliches Austreten des ungesetzten Reaktionsgemisches aus
der Katelysatorschicht gewdhrleistet, Dabei erfiillt der Teil
- der Katalysatorschicht 4, périodisch die Rolle eines "Zlin- -
ders",

husfihrungsbeispiel

Die Erfindung wird nachstehend an einigen Beispielen néher
erldutert,

' Belsplel 1

Ein bei der Verbrennung von Schwefel anfallendes Ausgangs~
reaktionsgemisch, welches zu 10,5 Vol,=% aus Schwefeldioxid,
zu 10,5 Vol.=% aus Sauerstoff und zu 79 Vol,=% aus Stickstoff
besteht, fihrt man einem Kontaktapparat mit einer adiabati-
schen Katalysatorschicht zu (Fig. 1). Man verwendet einen
Katalysator der folgenden Zugammensetzung: V205 6 bis 9 Ge=
wichtsprozent, K,0 10 bis 16 Gewichtsprozent, S04 8 bis

12 Gewichtsprozent, Trédger SlO2 alles ubrlge. Die Temperatur
dee Ausgangsreaktionsgemisches betrigt 20 C, die bedingte
Kontaktdauer etwa 6 Sekunden. Vor dem Einleiten des Auge
gangsreaktionsgemisches wird die Schicht auf eine Tempgratur
~ von 500 °C erhitzt.
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In dem vorliegenden Beispiel erfolgt die Umkebrung‘des
Stromes des Reaktionsgemisches (Figs 1) durch die Verfinde-
rung der Stelle dessen Einleitung auf Herausleiten nach

40 Minuten, Nach weiteren 40 Minuten wird wiederum eine Ume
kehrAJg des Stromes des nusgangsreaktlonsgemisches vorge=
nommen usw, Die Dauer eines Zyklus betriigt 80 Minuten, Der
mittlere'Umwandlungsgrad des'Schwefeldioxids in Schwefel=
,trloxld wihrend eines Zyklus betrigt 98,3 %, was dem Be-
trieb unter statlonaren Bedlngungen elnes Kontaktapparates
_mlt_funf adlabatlschen.Katalysatorschichten mit den zwischen=
gesohaiteten{Wéfmeaustauséherh?ﬁquivalent ist,e

BBIBElEl 2. - |

Eln belm Roaten von Schwefelkies anfallendes Ausgangsreak-
tionsgemisch, welches‘zu_7,5 Vol.~% aus Schwefeldioxid, zu
10,5 Vol.~% aus Sauerstoff und zu 82 Vol.% aus Stickstoff
bestent, filhrt man einem Kontaktapparat mit einer adiabati-
schen Katalysatorschicht zu (Fig, 1). Man verwendet einen
Katalgsator der in Beispiel 1 beschriebenen Zusammensetzung,
Die Temperatur des Ausgangsreaktlonsgemkscnes betrdgt 150 QC,
die bedingte Kontaktdauer etwa 5 Sekunden, Vor dem Einleiten
des Ausgangsreaktlonsgemlsches wird die Schicht auf eine
Temperatur von 550 OC erhitzt. Die Umkehrung des Stromes des
Recktionsgemisches erfolgt nach 55 Minuten, Die Dauer eines
Zyklus betrdgt 110 iinuten, Der mittlere Umwandlungsgrad
des Schwefeldioxids in Schwefeltrioxid wihrend eines Zyklus
bbetrégt 98,5 %e

Beispiel 3 |

Ein bel der Verbrennung von Schwefel anfallendes Ausgangse
reaktionsgemisch, welches zu 12 Vol,=% aus Schwefeldioxid,
zu 11 Vol.=% Sauerstoff und zu 78 Vole.~% aus Stickstoff bew
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steht, fihrt man einem Kontaktapparat mif einer adiabatischen
’,Katalysatorschicht zu, (Fig, 1) lian verwendet einen Kata-
flysator der in Beispiel 1 beschriebenen Zusammensetzung.

Die Temperatur des Ausgangsreaktionsgemisches betrigt 20 C,
die bedingte Kontaktdauer etwa 6 Sekunden, Vor dem Einlei-
ten des Ausgangsreaktionsgemisches erhitzi man die Kataly=-
 satorschicht auf eine Temperatur von 500 ¢, Hach 30 Minuten
~ erfolgt die Umkehrung des Stroms des Reaktlonsgemisches,
die Dauer des Zyklus betrigt 60 Minuten, Der mittlere Um-
wandlungsgrad des Schwefeldioxids in Schwefeltrioxid wihrend
_eines Zyklus bstrégt 98,1 %.

_BEISElel 4

‘Das Verfahren w1rd analog zu Beispiel 1 mit dem Unterschied
~aber durchgefilhrt, dad die bedlngte Kontaktdauer 7 Sekunden
}benragt und der Zyklus 200 Mlnuten davert, Der mittlere
5Um.andlungsgrad wihrend eines Zyklus betridgt 98,0 %.

" Beisplel 5

Das Verfahren wird analog‘zu Beispiei 1 mit dem Unterschied
aber durchgefihrt, daf die bedingte Kontaktdauer 5 Sekunden
betragt und der Zyklus 10 Minuten dauert. Der mittlere Ume
wandlungsgrad wihrend eines Zyklus betrdgt 98,5 %.

Beispiel 6

Das Verfahren wird analog zu Beispiel 1 mit dem Unterschied
aber durchgefihrt, daB man ein aus 0,6 Vol.-j Schwefeldioxid,
5 Vol.=# Sauerstoff und 94,4 Vol.-% Stickstoff bestehendes
Ausgangsreaktionsgemisch einem Kontaktapparat mit einer Ka-
talysatorschicht zuftihri. Die Dauer des Zyklus betrdgt

60 Minuten, der mittlere Umwandlungsgrad wihrend eines
Zyklus 99,3 %. -

DY W a WA RS N B B A £
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Beispiel 7.

lian verwendet ein Ausgangsreaktionsgemisch und einea Kataly=
setor, wie sie in Beispiel 1 beschrieben sind, Die Schicht
des £atelysators ist in awei gleiche Teile geteilt, dessen
Betriebsprinzip in der Erlduterung zu Fig. 2 beschrieben ist,

In dem vorliegenden Beispiel wird die Verdnderuag der Tem
peratur des Reaktionsgemisches vor der Katalysatorschicht
und ihren Teilen A, uid A, durchgefihrs (Fig. 2), Die
summarische Katalysatormenge in beliden Teilen entispricht
einer bedingien Kontaktdauer von 8 bekunden. Der Schichtteil
A1 wurde auf eine Temperatur von 500 °¢ vorerhitzt, Die
Temperatur des Ausgangsreakiionsgemisches an dem Eintritt
in den Tell 4; betrdgt 20 °C. Das Reaktionsgemisch passiert
den Schichftell A be21ehungswelse Ay, verldBt dle letzteren
und éen. Apparat mit einer Temperatur, die sich gleichmiBig
von 20 auf 350 °C (wihrend eines Halbzyklus von 55 liinuten)
erhsht, wonach die Umschaltuag der Klappen in gleicher
Reihenfolge, wie sie in der Beschreibung zu Fig, 2 ange-
fiihrs ist, vorgenommen wird, 35 lilnuten nach dem Begian des
2yklus erreicht die Temperatur des Reakflonsgemisches an
dem Lintritt in den oberen Schichtteil 4y 250 oCs nach
weiteren 10 Minuten 280 OC, nach weiteren 10 linuten 320 °C
und zum Zeitpunkt des Halbzyklus 55 liinuten 350 %, Nach
der Umschaltung der Ventile nach Ablauf der genannten Halbe
zykluszeit von 55 inuten filhrt man dem Schichtteil 4, in
der durch die punktierten Pfeile angedeuteten Richtung das
Luggangsreaktionsgemisch zus Hach weiteren 55 Minuten geht
die .drmefront aus dem Bereich a, vollstdndig in den Be-
reich ay ber, und der Zyklus, welcher 10 ilinuten dauert,
wiederholt sich, Der mittlere Umwandlungsgrad wihrend eines
Zyklus betridgt 98,4 %, was dem Betrieb eines Kontaktappa-
rates mit fiinf hintereinander angeordneten Katalysator-
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schichten mit den zwischengeschalteten Wirmeaustauschern
dquivalent ist, |

Beigpiel 8
ilan verfinrt analog zu Beispiel T und 1, Der Unterschied
besteht darin, daf man das Umschalten der Ventile nach
55 L.inuten und die Umvertellung des eintretenden Auuganvs— |
eattlonsoemlsches gwischen den Teilen des Hatalysators nl
und An (siehe Fig. 2) zu dem Zeitpunkt vornimmt, wo die
Warmefronten ay und a, sich nacheinander in der Mitte der
Teile der Schichten Al und A2 ‘befinden, Die Reihenfolge des
Umschaltens der Veantile ist die gleiche wie in der Beschrei=-
buog zu Fig. 2. Den Halbzyklus (55 linuten) beginnt uwan zu
derm Zeiﬁpunkt, wo die Warmefront 8y gich in der Nitte der
schicht Al befindet, und fiihrt das Ausgangsreaktilonsgemisch
mit einer Temperatur von 20 °¢ in der durch die ausgezoge-
nen Pfeile angedeutefen Richtung zu (Pig. 2). Die Virmefront
tritt durch den oberen Teil der Schicht Ay mit denselben
Temperaturen wie in Beispiel 7 und erreicht nach dem Halb-
zyklua (55 kiinuten) den Bereich a, in der Mitte der
aC”lCﬂt Ao Die Klappen werden umgeschaltet, und man flhrd
uas au85anosreaktlonsgemlsch mit einer Temperatur von 20 °q
dem oberen Teil der Scnicht A2 in der durch die punkfierten
Pfeile engedeuteten Richiung zu (Flg. 2), Wach weiteren
55 kinuten, das heiBt nach dem ablauf der Zykluszeit 110 ili-
nuten, erreicht die Wirmefront a, den Bereich 8y (in der
liitte der Sghicht l)’ und der Zyklus wiederholt sich, Dabel
wird in jedem Halbzyklus das umgesetzte Resktionsgemisch
‘hintereinander aus den Teilen der Schicht Al und A2 und aus
‘dem Apparat mit sich gleichmifig von 20 O¢ zuf 350 °C ver-
indernder Temperatur herausgeleitet,
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Beigpiel 9

dan verfdhrt analog zu Beispiel 7 mit dem Unterschied ébér,
dzB man ein Ausgengsreaitionsgemisch, welches zu 0,6 Vol,~%
aus Schwefeldioxid, zu 15 Vol.= aus Sauerstoff und zu

B4 Vol.-% aus Stickstoff besteht, hintereinander den Teilen
der Schicht 4 und A, (Fig. 2 ) mit einer Temperatur von
200 °C zufinrt, Die Dauer des Zyklus betridgt 75 Minuvten,
Vou Zyklus zu Zyklus veridndert. sich an dem Bintritt des Ge-
iilsches in die Teile Al und Ay die Temperatur gleichmdBig
von 200 °G auf 600 °C und sinkt auf 200 °C, Der mittlere
Unwandlungsgrad wihrend elnes Zyklus betrdgh 99,4 %.

Beispiel 10

lan verfihrt snalog zu Belspiel 7 mit dem Unterschied aber,
daB man ein Ausgangsreasktionsgemisch mit einer sich von
0,6 bis T Vol,-% veriandernden bchwefelaloxldkonzentratlon
und einem bauerﬂtoffgehalt von 9 bis 10 Vol.-% hintereinan-
der den Teilen der Katalysatorschicht 4; und A, (Fig, 2)
nit elner Temperatur von 100 °C zufiihrt, Die Dauer des Zy=-
klus betrigt 80 Minuten, der mittlere Umwandlungsgrad
wihrend eines Zyklus 98,7 %

n igpiel 11

‘kin sich bei der Verbrennung von Schwefel bildendes Aus=-
gangsreakt ionsgemisch, welches zu 12 Vol,-% aus Schwefele
dioxid, zu 9 Vol.=b aus Saverstoff und zu 79 Vol.~#% aus

| Stickstoff bestent, fihrt man einem Kontsktapparat mit "Zin=-
der" zu, wie dies in Fig. 3 gezeigl ist, Der KXatalysator
wird abf eine Temperatur von 500 °C vorerhitzt, Die bedingte
Hontaktdauer betragt 9 Sekunden, die Temperatur des Aus-
odngsrea&tlonsgemlsches 20 °c, Das Ausgangsreaktionsgemisch
funrt man der Katalysatorschicht Al und dem "Ziinder® As

»
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(Fig, 3a) wihrend 170 linuten zu, wonach die Wirmefronten

8y und bl die Bereiche 25 beziehungsweise b erreichen,

- Wdhrend weiterer 30 Minuten flhrt man das Ausgangsreaktlons—
gemisch der Schicht Al iiber oen."Zunder" Ay ZU, wie dies

in Fige 3b gezeigt ist, wdhrend derer die Wirmefront b2 den
Berelch 8q und bl erreicht und die Warmefront a, aus der
scnicht Al ausgeblasen wirde Jun Zeitpunkt der Aufspaltung
der wirmefront b2 in zwei Pronten betridgt in dem oberen

Teil der Schicht 44 und in aem unteren Teil der Schicht A,
dle Temperatur zum Zeltpunkt des Umschaltens nach 170 llinu-
ten 20 OC nach weitsren 15 Minuten 180 °C, nach weiteren

5 Winuten 350 °C und nach weiteren 30 Minuten 600 C. Zu
diegem’ Leltpunkt (nach 30 Minuten) werden die Klappen in

der Beschreibung zu Fig. 3 angefihrten Reihenfolge wieder umge-
schaltet, und man leitet das Ausgangsreaktionsgemisch mit
einer Temperatur von 20 6C gwischen die Teile der Kataly-
satorschicht Al und A2. Das System nimmt die in Fig. 3a dar-
‘,gesnellte Lage ein, was einer Zyklusdauer von 200 Minuten
entspricht. Der mittlere Umwandlungsgrad wihrend eines
Zyklus betragt 98,1 %, was dem Betrieb eines Kontaktappara=
" tes mit fiinf adiabatischen Katalysatorschichten und den
zwischengeschalteten Wirmeaustauschern #quivalent ist.

Belsplel 12

kian veriahrt analog zu Belsplel 11 mit dem Unterschied aber,
dafBl man ein. AuSgangsrea&tlonsgemlsch dem Katalysator mif
elnur xemperatur von 200 °C gufiirt, Die Zyklusdauer be~

' bragt 150 Minuten, der mittlere Umwandlungsgrad wihrend
eines Zyklus 9842 %e
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Beispiel 13

tan verfihrt anélog zu Beispiel 11 mit dem Unterschied aber,
daB man ein Ausgangsreaktionsgemisch, welches zu 1,5 Vol.=%
aus Schwefeldioxid, zu 15 Vol.-/% aus Sauerstoff uad zu
 83,5 Vol.~% aus Stickstoff besteht, bel einer Zyklusdauer
von 130 Minuten verarbeitet, Der durchschnittliche Um-
“wandlungsgrad wihrend eines Zyklus betrdgh 99,3 %.

peigpiel 14

£in beil der'Verbrennung von Schwefel anfallendes Ausgangs-
reaktlonsgemisch, welches zu 15 Vol.~% aus Schwefeldioxid,
zu 11 Vol.~% aus Sauerstoff und zu 74 Vol.-% aus Stickstoff
begtent, fihrt man einem Kontaktapparat mit einer Katalyn'
gatorschicht zu, und es kann ein beliebiges in den Figuren 1;
2 uwad 3 dargestelltes Schema realisiert werden, Die Tempera-
tur des Ausgangsresktionsgemisches in der ersten Stufe be-
tragt 50 g, die bedingte fontaktdauer 5 Sekunden, Vor dem
Binleiten des Ausgangsreaktionsgemisches erhitz$ man die
Katalysatorschicht auf eine Temperatur von 500 °c, Dabei be-
trigt der mittlere Umwandlungsgrad des Schwefeldioxids in
Sehwefeltrioxid nach der ersten Stufe 94 % bei einer Zyklus-
Gauer von 110 Minuten, Ein solcher Umwandlungsgrad igt ver-
fhéltnisméﬁig nicht hoch, und es ist noch eine weitere Nach-
oxydation des verbliebenen Schwefeldioxids erforderlich, Da=-
zu leitet man das gebildete Reaktionsgemisch der ersten 4ib=
gsorptionsstufe zu, nach welcher man das Reaktionsgemisch,
welches 0,75 Vol.=% Schwefeldioxid, 3,6 Vol.~% Sauerstoff,
Rest Stickstoff enthdlt, mit einer Temperatur von 60 °C und
einer bedingten Kontaktdauer von 5 Sekuaden in die zweite
Katalysatorschicht einleitet, die die zweite Kontaktstufe
‘darstellt, In dieser wird das Reaktionsgemisch bis zu einem
hohen Umwandlungsgrad von 99,8 % bei einer Zyklusdauer von
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80 liinuten nachoxydiert. Das Schema des Kontaktapparates
kann dem fiir die érSte'Stufe gewéhlten Schema analog sein
oder beliebig anders gemdB den Figuren 1; 2 und 3 sein, Der
Katalysator fiir die erste und'zweite Stufe ist dem in Bei-
spiel 1 beschriebenen analog,

,Belsplel 15

Ein bei der Verbrennung von Schwefel in der mit Sauerstoff
'gesatblgten Luft anfallendes AuSgangsreaktlonsgemlsch, wel=
‘ches zu 15 Vol.<% aus Schwefeldioxid, zu 12 Vol,~% aus Sauer-
stoff und zu T3 Vol,~% aus Stickstoff besteht, fihrt man der
ereten Kontaktstufe zl. Die ubrlgen Bedingungen sind analog
' den in Beispiel 14 beschrlebenen. Nach der ersten Kontakt-
stufe betrigt der Umwandlungsgrad bei einer Zyklusdauer

von 160 M1nuten 94,2 %e Nach der ersten Absorptionsstufe
aelangt das Reaxtlonsgemlsch 1n die zweite Kontaktstufe mit
elnem Gehalt an. Schwefeldioxid voa 0, 886 Vol.«%, an Sauer-

| ’stoff vor 4,07 % (der Rest ist Stlckstoff) bei einer Zyklus-
dauer von 80 MLnuten, das Reaktionsgemisch kontaktiert bis
gukelnem Cesambunwandlungsgrad von 99,87 %,

* Beispiel 16 |

Man verfahrt analog zu Beispiel 1 mit dem Unterschied aber,
da8 sich in dem Ausgangsreaktionsgemisch der Gehalt an
Schwefeldioxid nach dem Zufallsgesetz in der Zeit von

0,6 bis 5 Vol,=% verdndert, wihrend der Sauerstoffgehalt

“ungefahr wnverdndert bleibt und 9 Vol,.<% betrégt, Die

Dauer eines Zyklus betrégt 80 Minuten, der mittlere Um—
wandluagsgrad 98,6 %.

A4 MM4000 %04 146!
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Beiﬂpiel 17

4an verfihrt analog zu Beispiel 1 mit dem Unterschied aber,
daB sich in dem Ausgangsreaktionsgemisch der Gehalt an
Schwefeldloxid in der Zeit von 29 Vol,=5% verindert, wihrend
‘der Sauerstoffgehalt ungefshr unverdndert bleibt und 12
Vole~% betriigt, Die Dauer eines Zyklus betrdgt 90 Minuten,
der mittlere Umwandlungsgrad 98,2 %.

Beigpiel 18

lan verfghrt analog zu Beispiel 14 mit dem Unterschied aber,
dzf der Gehalt an Schwefeldioxid 11,5 Vol.-%, der an 3auer=-
gtoff 9,5 Vol.~%, der an Stickstoff alles iibrige bew

trigt. Der Umwandlungegrad des Schwefeldioxids in der ersten
Kontaxtstufe betrigh 94,6 %, hach der zwelten Kontakt-
‘stufe 99,9 %. - L ‘

PRI PLETIE I R
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Erfindungsanspruch

1, Verfahren zur Herstellung von Schwefeltrioxid durch
~ Oxydation von Schwefeldioxid in festengeordneter Kata-
lysatorschicht, gekennzeidhnet dadurch, dag man die
' Oxydation bei periodischer, alle 10 bis 200 Minuten
vorgenommener Umkehrung des sich in der Katalysator=
schicht bewegenden Stroms des Reaktlonsgemisches, welches
- Schwefeldioxid enthdlt, oder bei der Verdnderung der
s Temperatur des Reaktionsgemisches vor der Katalysator-
‘schicht von 20 bis 200 °C auf 390 bis 600 °C wihrend
10 bis 200 Minuten durchfiihrt.

2. Verfahren nach Punkt 1, gekeanzeichnet dadurch, dab die
Oxydation bei zeitlich wechselndem Gehalt des Reaktions-
gemisches an Schwefeldioxid von 0,6 bis 5 Vol.=j durchge-
filhrt wird, o

3 Verfahren nach Punkt 1, gekennzeichnet dadurch, daB die
' Oxydation bei zeitlich wechselndem Gehal® des Reaktionsg-

gemisches an Schwefeldioxid von 2 bis 9 Voli=% durch- -
gefihrt wird. ’

Hierzu 2 Seiten Zelchnungen
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