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(57) Zusammenfassung: Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von Iso-cyanaten durch Umsetzung von priméren
Aminen mit Phosgen in der Gasphase, dadurch gekennzeichnet, dass die Umsetzung von Amin und Phosgen in einem Reaktionskanal
erfolgt, wobei die Innen-abmessungen des Reaktionskanals ein Verhiltnis von Breite zu Hohe von mindestens 2 : 1 aufweisen.
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Herstellung von Isocyanaten in der Gasphase
Beschreibung

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von Iso-
cyanaten durch Umsetzung von primdren Aminen mit Phosgen in der
Gasphase, dadurch gekennzeichnet, dass die Umsetzung von Amin
und Phosgen in einem Reaktionskanal, bevorzugt einem Platten-
reaktor erfolgt, wobei die Innenabmessungen des Reaktionskanals
ein Verh#dltnis von Breite zu Hbhe von mindestens 2 : 1 aufweisen.

Es sind aus dem Stand der Technik verschiedene Verfahren zur
Herstellung von Isocyanaten durch Umsetzung von Aminen mit
Phosgen in der Gasphase bekannt. EP-A-593 334 beschreibt ein
Verfahren zur Herstellung von aromatischen Diisocyanaten in

der Gasphase, dadurch gekennzeichnet, dass die Umsetzung des
Diamins mit Phosgen in einem Rohrreaktor ohne bewegte Teile und
mit einer Verengung der Winde entlang der Léngsachse des Rohr-
reaktors stattfindet. Das Verfahren ist jedoch problematisch,
da die Vermischung der Eduktstréme allein iiber eine Verengung
der Rohrwand schlecht im Vergleich zur Anwendung eines ridhtigen
Mischorganes funktioniert. Eine schlechte Vermischung fihrt
{iblicherweise zu einer unerwilinscht hohen Feststoffbildung.

EP-A-699 657 beschreibt ein Verfahren zur Herstellung von
aromatischen Diisocyanaten in der Gasphase, dadurch gekenn-
zeichnet, dass die Umsetzung des zugehdrigen Diamins mit dem
Phosgen %p einem zweizonigen Reaktor stattfindet, wobei die er-
ste Zone, die 20 % bis 80 % des Gesamtreaktorvolumens ausmacht,
ideal vermischt ist und die zweite Zone, die 80 % bis 20 %

des Gesamtreaktorvolumens ausmacht, durch eine Kolbenstrdmung
charakterisiert werden kann. Weil jedoch mindestens 20 % des
Reaktionsvolumens ideal rilickvermischt sind, resultiert eine
ungleichméRige Verweilzeitverteilung, die zu einer unerwiinscht
erhdhten Feststoffbildung fiihren kann.

EP-A-289 840 beschreibt die Herstellung von Diisocyanaten durch
Gasphasenphosgenierung, wobei die Herstellung erfindungsgeméfR in
einer turbulenten Strémung bei Temperaturen zwischen 200°C und
600°C in einem zylindrischen Raum ohne bewegte Teile stattfindet.
Durch den Verzicht auf bewegte Teile wird die Gefahr eines
Phosgenaustrittes reduziert. Durch die turbulente Strémung im
zylindrischen Raum (Rohr) wird, wenn man von Fluidelementen in
Wandnshe absieht, eine . relative gute Strémungsgleichverteilung im
Rohr und damit eine relativ enge Verweilzeitverteilung erreicht,
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die, wie in EP-A-570 799 beschrieben, zu einer Verringerung
der Feststoffbildung fithren kann.

EP-A-570 799 betrifft ein Verfahren zur Herstellung von
aromatischen Diisocyanaten in der Gasphase, dadurch gekenn-
zeichnet, dass die Umsetzung des zugehdrigen Diamins mit dem
Phosgen in einem Rohrreaktor oberhalb der Siedetemperatur des
Diamins innerhalb einer mittleren Kontaktzeit von 0,5 bis

5 Sekunden durchgefiihrt wird. Wie in der Schrift beschrieben
ist, fiihren zu lange als auch zu kurze Reaktionszeiten zu einer
unerwiinschten Feststoffbildung. Es wird daher ein Verfahren
offenbart, bei dem die mittlere Abweichung von der mittleren
Kontaktzeit weniger als 6 % betrdgt. Die Einhaltung dieser
Kontaktzeit wird dadurch erreicht, dass die Reaktion in einer
Rohrstrémung durchgefihrt wird, die entweder durch eine Reynolds-
zahl von oberhalb 4.000 oder eine Bodenstein-Zahl von oberhalb
100 charakterisiert wird.

EP-A-749 958 beschreibt ein Verfahren zur Herstellung von Triiso-
cyanaten durch Gasphasenphosgenierung von (cyclo)aliphatischen
Triaminen mit drei primédren Aminogruppen, dadurch gekennzeichnet,
dass man das Triamin und das Phosgen kontinuierlich in einem auf
200°C bis 600°C erhitzten, zylindrischen Reaktionsraum mit einer
Strémungsgeschwindigkeit von mindestens 3 m/s miteinander zur
Reaktion bringt.

EP-A-928785 beschreibt die Verwendung von Mikrostrukturmischern
zur Phosgenierung von Aminen in dexr Gasphase. Nachteilig bei
der Verwendung von Mikromischern ist, dass bereits kleinste
Feststoffmengen, deren Entstehung bei der Synthese der Iso-
cyanate nicht vollsténdig auszuschlieRen ist, zum Verstopfen
des Mischers fihren kénnen, was die zeitliche Verfiigbarkeit

der Phosgenierungsanlage herabsetzt.

Flir die Herstellung von Isocyanaten im groftechnischen MaRstab
bieten sich bei den bekannten Gasphasenphosgenierungsverfahren,
die einen zylindrischen Reaktionsraum verwenden, zwei Mbglich-
keiten der technischen Realisierung an. Zum einen kann die
Reaktion in einer einzigen Rohrstrecke durchgefiithrt werden,

deren Durchmesser an die Produktionskapazitdt der Anlage
angepasst werden muss. Fir sehr groRe Produktionsanlagen hat
dieses Konzept den Nachteil, dass eine genaue Temperierung der
Reaktionsstréme (Phosgen und Amin) im Kern der Strémung durch
eine Wandheizung des Rohres nicht mehr realisierbar ist. Lokale
Temperaturinhomogenitéten kdnnen aber bei zu hoher Temperatur zur
Produktzersetzung oder bei zu niedriger Temperatur zur ungeniigen-
den Umsetzung der Edukte zum gewlinschten Isocyanat flhren.
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Die zweite Mdglichkeit der technischen Realisierung ist die Auf-
teilung des reaglerenden Gemisches in einzelne Teilstrdme, die
dann parallel durch kleinere, einzelne Rohre geleitet werden, die
aufgrund ihres kleineren Durchmessers besser temperierbar sind.
Nachteilig bei dieser Verfahrensvariante ist, dass diese Variante
relativ verstopfungsanfillig ist, wenn nicht der Volumenstrom
durch jedes einzelne Rohr geregelt wird. Bekommt z.B. eines der
Rohre an einer Stelle Ablagerungen, dann ist der Druckverlust der
Strémung durch dieses Rohr grdfer. Das Reaktionsgas weicht des-
halb automatisch verstdrkt auf die anderen Rohre aus. Das Rohr
mit den Ablagerungen wird weniger durchstrémt. Wenn aber die
Strémung in dem sich zu Verstopfen beginnenden Rohr weniger wird,
hat die Strémung in diesem Rohr eine verldngerte Verweilzeit, was
wie bereits in EP 570 799 erklért zur Erhdhung der Feststoffbil-
dung fiithrt. AuBerdem konnen sich eventuelle Feststoffe aus einer
langsamen Strémung wesentlich leichter an der Rohrwand absetzen,
was das Verstopfen beschleunigt.

susammenfassend gesagt hat bei der groftechnischen Gasphasen-
phosgenierung die Verwendung eines grofen Rohres das Problem
der Temperierung der Gesamtstrémung und die Verwendung vieler
kleiner Rohre die Gefahr der ungleichméRigen Durchstrimung.
Beide Problemfelder filihren zu einem ungleichméfRigen Reaktions-
fortschritt und damit zu Feststoffen, was die Betreibbarkeit
der Anlage herabsetzt.

Aufgabe der Erfindung ist es daher, ein Verfahren zur Herstellung
von Isocyanaten durch Phosgenierung in der Gasphase bereitzu-
stellen, wobei sowohl eine hohe Warmeaustauschflidche als auch
trotz nicht vollsténdig zu verhindernde Feststoffbildung eine
mdglichst lange Betriebszeit der Produktionsanlage, insbesondere
einer groRtechnischen Produktionsanlage, erreicht wird.

{iberraschenderweise wurde gefunden, dass die kontinuierliche
Phosgenierung von Aminen in der Gasphase vorteilhaft, d4d.h.
beispielsweise bei wesentlich erhdhter Betriebsstundenzahl der
Produktionsanlage, durchgefiihrt werden kann, wenn die Reaktion
in einem nicht zylindrischen Reaktionskanal, bevorzugt einem
Plattenreaktor, durchgefiihrt wird, der bevorzugt eine Hthe
aufweist, welche eine vorteilhafte Temperierung der Reaktanten
ermdglicht und der eine Breite aufweist, die mindestens das
zweifach der H8he betragt.

Gegenstand der Erfindung ist daher ein Verfahren zur Herstellung
von Isocyanaten durch Umsetzung von primdren Aminen mit Phosgen
in der Casphase, dadurch gekennzeichnet, dass die Umsetzung

von Amin und Phosgen in einem Reaktionskanals erfolgt, wobei
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die Innenabmessungen des Reaktionskanals ein Verhdltnis von
Breite zu Hohe von mindestens 2 : 1 aufweisen.

Ferner ist Gegenstand der Erfindung die Verwendung eines Platten-
reaktors, wobei die Innenabmessungen des Plattenreaktors ein
Verh&ltnis von Breite zu Hohe von mindestens 2 : 1 aufweisen, zur
Herstellung von Isocyanaten durch Umsetzung von primdren Aminen
mit Phosgen in der Gasphase.

SchlieRlich ist Gegenstand der Erfindung die Verwendung eines
Reaktorblocks, enthaltend mindestens zweli der vorstehend
beschriebenen Plattenreaktoren, zur Herstellung von Isocyanaten
durch Umsetzung von primiren Aminen mit Phosgen in der Gasphase.

Der in der vorliegenden Erfindung verwendete Reaktionskanal
besteht im allgemeinen aus einem Material, dass im wesentlichen
inert gegeniiber der Phosgenierungsreaktion ist. Ferner sollte

es im allgemeinen Driicke bis zu 10 bar, bevorzugt bis zu 20 bar
standhalten. Geeignete Materialien sind z.B. Metalle, wie Stahl,
Silber oder Kupfer, Glas, Keramik oder homogenen oder heterogenen
Gemischen daraus. Bevorzugt werden Stahlreaktoren verwendet .

Der verwendete Reaktionskanal ist bevorzugt im wesentlichen
quaderfdrmig. Der verwendete Reaktionskanal weist ein Verh&ltnis
von Breite zu Hohe von mindestens 2 : 1, bevorzugt mindestens

3 : 1, besonders bevorzugt mindestens 5 : 1 und insbesondere
mindestens 10 : 1 auf. Die obere Grenze des Verhdltnisses von
Breite zu HOhe hingt von der gewlinschten Kapazitédt des Reaktions-
kanals ab und ist prinzipiell nicht begrenzt. Technisch sinnvoll
haben sich Reaktionskansle mit einem Verh#ltnis von Breite zu
Héhe bis maximal 5000 : 1, bevorzugt 1000 : 1 erwiesen.

Die H&he des Reaktionskanals ist im allgemeinen nicht beschré&nkt.
So ist es beispielsweise méglich, die Umsetzung in einem hohem
Reaktionskanal mit einer H8he von beispielsweise 40 cm durch-
zufiihren. Sofern jedoch ein besserer Wirmeaustausch mit den
Reaktorwinden erfolgen soll, kann die Umsetzung in Reaktions-
kandlen mit geringer H8he, beispielsweise nur einige Zentimeter
oder Millimeter, durchgefiihrt werden.

Im allgemeinen weist der Reaktionskanal eine Hdhe von 1 Milli-
meter bis 50 Zentimeter auf, bevorzugt von 2 Millimeter bis

20 Zentimeter, besonders bevorzugt von 3 Millimeter bis 3 Zenti-
meter.
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Die Linge des Reaktionskanals ist abhingig vom gewlnschten
Umsatzgrad der Umsetzung und betragt im allgemeinen das Zehn-
fache der H&he des Reaktionskanals, bevorzugt das Zwanzigfache,
insbesondere das Finfzigfache der Hohe des Reaktionskanals.
Die Lidnge des Reaktors {iberschreitet bevorzugt nicht das
10000fache, besonders bevorzugt nicht das 5000fache, ins-
besondere nicht das 4000fache, der HShe des Reaktionskanals.

In einer bevorzugten Ausfiihrungsform betrégt die Liange des
Reaktionskanals mindestens 1 Meter, iiblicherweise 2 bis 50 Meter,
bevorzugt 5 bis 25 Meter, besonders bevorzugt 10 bis 20 Meter.

Der verwendete Reaktionskanal ist bevorzugt im wesentlichen
quaderformig. Je nach technischer Ausgestaltung kann er jedoch
abgerundete Ecken und/oder Kanten aufweisen. Ebenfalls kann die
den Quader bildende Flichen nicht plan sondern gebogen sein.
Sofern die Hohe, Breite oder Li&nge nicht an allen Stellen des
Quaders gleich ist, so betreffen die in der Beschreibung und

in den Anspriichen offenbarten Werte fiir die Innenabmessungen
des Reaktionskanals die mittlere (d.h. durchschnittliche) Héhe,
mittlere Breite oder mittlere Linge. Mdgliche Ausfiihrungsformen
des Reaktionskanals zeigen die Abbildungen 1 bis 8 in Figur 1.

Die Winde des Reaktionskanals kénnen glatt oder profiliert sein.
Als Profile eignen sich beispielsweise Ritzen oder Wellen.

Bei dem in der vorliegenden Erfindung verwendeten Reaktionskanal
handelt es sich bevorzugt um einen Plattenreaktor. Dieser ist
bevorzugt aufgebaut aus plattenférmigen Schichten. Besonders
pevorzugt werden rechteckige, plattenfdrmige Schichten verwendet.
Tm allgemeinen kann der Plattenreaktor aus vier rechteckigen,
plattenférmigen Materialien zusammengesetzt werden, so dass der
Plattenreaktor bevorzugt die Form eines Quaders aufweist. Die
Kanten eines derartigen Quaders kdnnen eine Winkel von etwa 90 °
aufweisen, sie k&nnen hingegen jedoch auch abgerundet sein.

Ebenfalls ist es m8glich, den Plattenreaktor aus zwei platten-
férmigen Schicht mit mindestens einer zu etwa 90 ° aufgebogenen
Kante zusammen zu setzten, so dass ein quaderférmiger Reaktions-
kanal gebildet wird. '

In einer bevorzugten Ausfithrungsform enthdlt der Reaktionskanal
an der Eintrittsdffnung ein vVerteilelement, wobei das Verteil-
element geeignete Umlenkelemente enth&lt, die den Gasstrom im
wesentlichen iiber die gesamte Breite des Reaktionskanals mog-
l1ichst homogen verteilen. Die genannten Umlenkelemente kénnen
beispielsweise aus gebogenen Blechen bestehen.
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Die Vermischung der Reaktionskomponenten Amin und Phosgen kann
vor oder im Reaktionskanal erfolgen. So ist es mdglich, dem Reak-
tionskanal eine Mischeinheit, beispielsweise eine Dlse, vorzu-
schalten, wodurch bereits ein gemischter Gasstrom, enthaltend
pPhosgen und Amin, in den Reaktionskanal gelangt.

In einer bevorzugten Ausfithrungsform wird zunéchst der Phosgen-
strom mittels eines Verteilelements auf die gesamte Breite des
Reaktionskanals mdglichst homogen verteilt. Die zufuhr des Amin-
stroms erfolgt am Anfang der Reaktionskanals, hier ist ein Ver-
teilerkanal mit L&chern oder Mischdiisen im Reaktionskanal ein-
gebracht, wobei dieser Verteilerkanal bevorzugt lber die gesamte
Breite des Reaktionskanals reicht. Aus den Léchern oder Misch-
diisen wird das Amin, das gegebenenfalls mit einem Inertmedium
vermischt ist, dem Phosgenstrom zugefihrt.

Bei dem Inertmedium handelt es gich um ein Medium, das bei der
Reaktionstemperatur gasférmig vorliegt und nicht mit den Edukten
reagiert. Beispielsweise k&nnen Stickstoff, Edelgase wie Helium
oder Argon oder Aromaten wie Chlorbenzol, Dichlorbenzol oder
Xylol verwendet werden. Bevorzugt wird Stickstoff als Inertmedium

verwendet.

Fir das erfindungsgemife vVerfahren kénnen primdre Amine verwendet
werden, die bevorzugt ohne zersetzung in die Gasphase {iberfiihrt
werden koénnen. Besonders geeignet sind hier Amine, insbesondere
Diamine, auf Basis von aliphatischen oder cycloaliphatischen
Kohlenwasserstoffen mit 1 bis 15 Kohlenstoffatome. Beispiele
hierfiir sind 1, 6-Diaminohexan, l—Amino—3,3,5—trimethy1—5—amino—
methylcyclohexan (IPDA) und 4,4’—Diaminodicyclohexylmethan.
Bevorzugt verwendet wird 1,6-Diaminohexan (HDA) .

Ebenfalls koénnen fiir das erfindungsgemife Verfahren aromatische
Amine verwendet werden, die bevorzugt ohne Zersetzung in die
Gasphase tberfihrt werden kénnen. Beispiele fiur bevorzugte
aromatische Amine sind Toluylendiamin (TDA), als 2,4- oder
2,6-Isomer oder als Gemisch davon, Diaminobenzol, Napthyldiamin
(NDA) und 2,4'- oder 4,4’—Methylen(diphenylamin) (MDA) oder
Isomerengemische davon.

Beim erfindungsgemédfien Verfahren ist es vorteilhaft, Phosgen

im Ulberschuss beziiglich Aminogruppen einzusetzen. Ublicherweise
liegt ein molares Verhdltnis von Phosgen zu Aminogruppen von 1,1
.1 big 20 : 1, bevorzugt von 1,2 :1 bis 5 :1 vor.
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Zur Durchfiihrung des erfindungsgeméfen Verfahrens kann es vor-
teilhaft sein, die Stroéme der Reaktanten vor dem Vermischen vor-
zuwdrmen, lblicherweise auf Temperaturen von 100 bis 600°C, bevor-
zugt von 200 bis 500°C. Die Umsetzung im Reaktionskanal findet
tiblicherweise bei einer Temperatur von 150 bis 600°C, bevorzugt
von 250 bis 500°C statt. Das erfindungsgeméfe Verfahren wird
bevorzugt kontinuierlich durchgefihrt.

In einer bevorzugten Ausfithrungsform werden die Abmessungen des
Reaktionskanals und die Strémungsgeschwindigkeiten so bemessen,
dass eine turbulente Strémung, d.h. eine Strémung mit einer
Reynolds-Zahl von mindestens 2300, bevorzugt mindestens 2700,
vorliegt, wobei die Reynolds-Zahl mit dem hydraulischen Durch-
messer des Reaktionskanales gebildet wird. Bevorzugt durchlaufen
die gasférmigen Reaktionspartner den Reaktionskanal mit einer
Strémungsgeschwindigkeit von 20 bis 150 Meter/Sekunde, bevorzugt
von 30 bis 100 Meter/Sekunde.

Im allgemeinen betrdgt bei dem erfindungsgemdfen Verfahren die
mittlere Kontaktzeit 0,05 bis 5 Sekunden, bevorzugt von 0,06 bis
1, besonders bevorzugt 0,1 bis 0,45 Sekunden. Unter mittlerer
Kontaktzeit wird die Zeitspanne von Beginn der Vermischung der
Edukte bis zum Auswaschen des Reaktionsgases nach Verlassen

des Rezktionskanals in der Aufarbeitungsstufe verstanden. In
einer bevorzugten Ausfiihrungsform ist die Strémung im erfindungs-
geméRen Verfahren durch eine Bodenstein-Zahl von mehr als 10,
bevorzugt mehr als 100 und besonders bevorzugt von mehr als 500
charakterisiert.

Eine bevorzugte Ausfiihrungsform des erfindungsgeméfen Verfahrens
ist in Figur 2 schematisch veranschaulicht.

In Figur 2 bedeutet:

I Aminvorlage

II Phosgenvorlage
III Mischeinheit

IV Reaktionskanal

Vv Aufarbeitungsstufe
VI Reinigungsstufe
zufuhr Lésungsmittel
zufuhr Amin
zufuhr Inertmedium
zufuhr Phosgen
Austrag Chlorwasserstoff, Phosgen und/oder Inertmedium
Austrag Lésungsmittel
Austrag Isocyanat

<o Wi
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Tn der Aminvorlage wird das Amin, gegebenenfalls zusammen mit
einem Tnertmedium als Trigergas wie beispielsweise Stickstoff,
in die Gasphase tiberfiihrt und in die Mischeinheit eingespeist.
Ebenfalls wird Phosgen aus der Phosgenvorlage in die Misch-
einheit iiberfihrt. Nach dem Vermischen in der Mischeinheit, die
beispielsweise aus einer Dise oder einem statischen Mischer be-
stehen kann, wird das gasformige Gemisch aus Phosgen, Amin und
gegebenenfalls Inertmedium in den Reaktionskanal {iberfiihrt. Wie
in Figur 2 veranschaulicht muss es sich bei der Mischeinheit
nicht um eine eigensténdige Reaktionsstufe handeln, vielmehr
kann es vorteilhaft sein, die Mischeinheit in den Reaktions-
kanal zu integrieren. Eine bevorzugte Ausfihrungsform einer
integrierten Einheit aus Mischeinheit und Reaktionskanal wird
in Figur 3 dargestellt.

Nachdem das Reaktionsgemisch im Reaktionskanal umgesetzt wurde,
gelangt es in die Aufarbeitungsstufe. Bevorzugt handelt es sich
hier um einen sogenannten Waschturm, wobei aus dem gasfdérmigen
Cemisch das gebildete Isocyanat durch Kondensation in einem
inerten Losungsmittel abgetrennt wird, widhrend {iberschiissiges
Phosgen, Chlorwasserstoff und gegebenenfalls das Inertmedium
die Aufarbeitungsstufe gasformig durchlaufen. Als inertes
Losungsmittel sind bevorzugt aromatische Kohlenwasserstoffe,
die gegebenenfalls mit Halogenatomen substituiert gind, geeignet,
wie beispielsweise Chlorbenzol, Dichlorbenzol, und Toluol.
Besonders bevorzugt wird dabei die Temperatur des inerten
Losungsmittel oberhalb der Zersetzungstemperatur des zum Amin
gehérigen Carbamoylchlorids gehalten.

In der anschliefienden Reinigungsstufe wird das Isocyanat, bevor-
zugt durch Destillation, vom Lésungsmittel abgetrennt. Ebenfalls
kann hier noch die Abtrennung von restlichen Verunreinigungen um-
fassend Chlorwasserstoff, Tnertmedium und/oder Phosgen erfolgen.

Figur 3 veranschaulicht eine bevorzugte Ausfiihrungsform eines
Reaktionskanals. In dieser Ausfiihrungsform besteht der Reaktions-
kanal aus einem Plattenreaktor, der an den beiden Austritts-
sffnungen ein Verteilelement und ein Sammelelement enthdlt.
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In Figur 3 bedeutet:

zufuhr Phosgenstrom

Verteilelement

Umlenkelemente

Verteilerkanal mit Austrittséffnungen fiir Amin
Aminzufuhr

Plattenreaktor

Sammelelement

Austrittskanal

Austrittséffnungen fir Amin
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Der eingesetzte gasfdrmige Phosgenstrom wird durch ein Verteile-
lement auf die gesamte Breite des Plattenreaktors méglichst homo-
gen verteilt. Hierzu kénnen Umlenkelemente verwendet werden, die
beispielsweise aus gewinkelten Blechen bestehen kénnen. Die Zu-
gabe des Amins erfolgt {iber einen vVerteilerkanal, der sich bevor-
zugt liber die gesamte Breite des Plattenreaktors erstreckt und
bevorzugt in rdumlicher N&he zum Verteilelement angeordnet ist.
Der Verteilerkanal ist bevorzugt in mittlere HShe im Platten-
reaktor angeordnet und enth&lt Ldcher oder Mischdiisen, tlber die
der Aminstrom dem Plattenreaktor zugefithrt und somit mit dem
Phosgenstrom vermischt wird. 2Am anderen Ende des Plattenreaktors
werden der Gasstrom bevorzugt in einem Sammelelement fokussiert
und anschliefend der Aufarbeitungsstufe zugefihrt.

Die Zugabe des inerten Losungsmittels zum Auswaschen des Iso-
cyanates kann im Waschturm und/oder bereits im Austrittsbereich
des Plattenreaktors 6 und/oder zwischen Plattenreaktor 6 und
Sammelelement 7 und/oder im Sammelelement 7 und/oder im Aus-
trittskanal 8 erfolgen. Eine vorteilhafte Ausfiihrungsform ist
dadurch gekennzeichnet, dass die Reaktioﬁsgase aus dem Reaktions-
kanal m8glichst nach gleicher Verweilzeit im Reaktionskanal mit
dem inerten Lésungsmittel in Kontakt gebracht werden. In einer
bevorzugten Ausfithrungsform wird das inerte Losungsmittel mit
Diisen mit dem Reaktionsgas in Kontakt gebracht, welche an den
oben genannten Stellen angebracht sind.

Tn einer bevorzugten Ausfiihrungsform wird das erfindungsgeméﬁe
Verfahren in einem Reaktorblock durchgefilihrt, wobeli der Reaktor-
block zwei oder mehr, bevorzugt 2 bis 20, vorstehend beschriebene
Reaktionskanile, bevorzugt Plattenreaktoren, enthélt. Die Reak-
tionskansle kénnen innerhalb des Reaktorblocks beliebig ange-
ordnet sein, bevorzugt sind sie tibereinander angeordnet. Als
Reaktorblock ist beispielsweise eine entsprechend dimensionierte
R&hre geeignet, in deren Inneren swei oder mehr Reaktionskanédle
angeordnet sind. Die Umsetzung von Phosgen zu Amin findet folg-
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1ich lediglich in den erfindungsgemifen Reaktionskandlen statt,
nicht im dem Reaktorblock. Der Reaktorblock dient lediglich als
eine Art Mantel filir die Reaktionskandle.

In einer besonders bevorzugten Ausfiithrungsform enthilt der Reak-
torblock neben den Reaktionskandlen noch zusdtzlich ein Fluid,
das zwischen den einzelnen Reaktionskandlen flieRen kann. Diese
Fluid dient zur Wiarmeabfuhr, d.h. zur Temperaturregelung inner-
halb der Reaktionskandle. Als Fluid geeignet sind Stoffe, die
Temperaturen bis zu etwa 350°C ohne Zersetzung Stand halten,
beispielsweise Wirmetragerdle, wie z.B. Marlotherm®, oder Salz-
schmelzen, wie z.B. Na/K-Nitrite und/oder Na/K-Nitrate. Ebenfalls
ist Wirmeabfuhr durch Siedekiihlung, beispielsweise durch Wasser,

méglich.

Die Erfindung soll anhand der nachfolgenden Beispiele erldutert
werden.

Beispiel 1: Verwendung eines Plattenreaktors

40 mol/h Hexamethylendiamin und 40 mol/h Monochlorbenzol wurden
miteinander vermischt, verdampft und auf 320°C vorgeheizt. Der
resultierende Gasstrom wurde mit 160 mol/h gasfdrmigen Phosgen,
das ebenfalls auf eine Temperatur von 320°C vorgeheizt wurde, in
einer Mischdiiseneinrichtung bestehend aus einer Mischkammer mit
zwei gegeniiberliegenden Einléssen vermischt, mit einer Eintritts-
geschwindigkeit von jeweils 80 m/s auf Phosgen- und Hexamethylen-—
diamin/Monochlorbenzoleintrittsseite. Das aus der Mischkammer
austretende Gasgemisch wurde auf einen Rechteckkanal mit einer
Breite von 8 mm und einer H&he von 62,8 mm und einer Lange von

20 m geleitet. Der Kanal wurde wurden auf den beiden 62,8 mm
breiten Seiten auf eine Temperatur von 320°C mit elektrischen
Heizbandern temperiert. Nach Austritt aus dem Kanal wurde das
Hexamethylendiisocyanat (HDI) selektiv aus dem Reaktionsgemisch
in bekannter Art und Weise (siehe z.B. US 2 480 089) oberhalb der
Zersetzungstemperatur des zugehdrigen Carbamylchlorids mit Mono-
chlorbenzol bei einer Temperatur von 165°C ausgewaschen. Das
gewlinschte HDI wurde destillativ vom Waschmittel Monochlorbenzol
mit einer Ausbeute von 98,5 % abgetrennt. Durch Anlegen eines
Unterdruckes an den Waschturm wurden im Waschturm und in den
vorgeschalteten Reaktionsrohren ein Absolutdruck von 350 mbar
eingestellt. Zwischen dem Kanal und der Mischeinrichtung sowie
im Waschturm wurden Druckmessungen eingebaut. Am Anfang des
Versuches stellte sich zwischen den Druckmessstellen zwischen
Mischer und Kanal und der Druckmessstelle am Eintritt in den
Waschturm eine Druckdifferenz von ca. 79 mbar ein, was in etwa
dem Druckverlust der Strémung durch Reibung im Rohr entspricht.
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Nach 24 h Betriebsdauer war noch kein Anzeichen fiir einen Anstieg
der Druckdifferenz zu erkennen, was ein Anzeichen filir die Ver-
engung des freien Querschnitts durch Feststoffbildung im Rohr
wire.

Vergleichsbeispiel 2: Verwendung eines Rohrreaktors bestehend

aus 10 parallelen Teilrohren, wobei die Gesamtgquerschnittsfléche
aller Rohre der Querschnittsfléche zwischen den zwei Platten ent-
spricht.

Analog zu Beispiel 1 wurden 40 mol/h Hexamethylendiamin und

40 mol/h Monochlorbenzol miteinander vermischt, verdampft und auf
320°C vorgeheizt. Der resultierende Gasstrom wurde mit 160 mol/h
gasférmigen Phosgen, das ebenfalls auf eine Temperatur von 320°C
vorgeheizt wurde, in einer Mischdiiseneinrichtung bestehend aus
einer Mischkammer mit zwel gegeniiberliegenden Einlédssen ver-
mischt, mit einer Eintrittsgeschwindigkeit von jeweils 80 m/s
auf Phosgen- und Hexamethylendiamin/Mbnochlorbenzoleintritts-
seite. Das aus der Mischkammer austretende Gasgemisch wurde auf
10 parallele Rohre mit einem kreisfdrmigen Durchmesser von 8 mm
und einer L&nge von 20 m verteilt. Die Rohre wurden auf eine
Temperatur von 320°C mit elektrischen Heizbindern temperiert. Nach
Austritt aus den Rohren wurde das Hexamethylendiisocyanat (HDI)
selektiv aus dem Reaktionsgemisch in bekannter Art und Weise
(siehe z.B. US 2 480 089) oberhalb der Zersetzungstemperatur

des zugehdrigen Carbamylchlorids mit Monochlorbenzol bel einer
Temperatur von 165°C ausgewaschen. Das gewlinschte HDI wurde
destillativ vom Waschmittel Monochlorbenzol mit einer Ausbeute
von 98,5 % abgetrennt. Durch Anlegen eines Unterdruckes an

den Waschturm wurde im Waschturm und in den vorgeschalteten Reak-
tionsrohren ein Absolutdruck von 350 mbar eingestellt. Zwischen
den Rohren und der Mischeinrichtung sowie im Waschturm wurden
Druckmessungen eingebaut. Am Anfang des versuches stellte sich
zwischen den Druckmessstellen zwischen Mischer und Reaktionsrohr
und der Druckmessstelle am Eintritt in den Waschturm eine Druck-
differenz von ca. 162 mbar ein, was in etwa dem Druckverlust der
Strémung durch Reibung im Rohr entspricht. Nach 24 h Betriebs-
dauer stieg die Druckdifferenz in einem der Rohre von 162 mbar
auf 187 mbar, was ein Anzeichen fir die Verengung des freien
Querschnitts durch Feststoffbildung im Rohr ist. Der Versuch
wurde daraufhin abgebrochen.
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Patentanspriiche

1. <Verfahren zur Herstellung von Isocyanaten durch Umsetzung von
primdren Aminen mit Phosgen in der Gasphase, dadurch gekenn-
zeichnet, dass die Umsetzung von Amin und Phosgen in einem
Reaktionskanal erfolgt, wobei die Innenabmessungen des Reak-
tionskanals ein Verh&ltnis von Breite zu Hbhe von mindestens
2 : 1 aufweisen.

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass es

sich bei dem Reaktionskanal um einen Plattenreaktor handelt,
wobei die Innenabmessungen des Plattenreaktors ein Verh&ltnis
von Breite zu Hbhe von mindestens 2 : 1 aufweisen.

3. Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet,
dass die Innenabmessungen des Reaktionskanals eine Hthe von
1 Millimeter bis 50 Zentimeter aufweisen.

4. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 3, dadurch gekenn-
zeichnet, dass die Lénge des Reaktionskanals mindestens das
zehnfache der Breite des Reaktionskanals betragt.

5. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 4, dadurch gekenn-
zeichnet, dass als primdres Amin Toluylendiamin, 1,6~Diamino-
hexan, l—Amino—3,3,5—trimethyl~5—aminomethylcyclohexan oder
4,4’ -Diaminodicyclohexylmethan, verwendet wird.

6. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 big 5, dadurch gekenn-
zeichnet, dass das eingesetzte gasférmige Phosgen durch ein
Verteilelement eingangs des Reaktionskanals {iber die gesamte
Breite des Reaktionskanals verteilt wird und das gasfdrmige
Amin dem verteilten Phosgenstrom zugefilihrt wird.

7. Verfahren nach einem der Anspriiche 2 bis 6, dadurch gekenn-
zeichnet, dass die Umsetzung in einem Reaktorblock, ent-
haltend zwei oder mehr der in Anspruch 2 beschriebenen
Plattenreaktoren, erfolgt.

8. Verfahren nach Anspruch 7, dadurch gekennzeichnet, dass der
Reaktorblock ein zur Temperaturregelung geeignetes Fluid
enthilt, welches die Plattenreaktoren mindestens teilweise
umhiillt.

Zeichn.
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13
Verwendung eines Reaktionskanals gemdfs einem der Anspriliche 1
pig 4 zur Herstellung von Isocyanaten durch Umsetzung von
primdren Aminen mit Phosgen in der Gasphase.

Verwendung eines Reaktorblocks gemé&f Anspruch 7 oder 8 zur
Herstellung von Isocyanaten durch Umsetzung von primdren
Aminen mit Phosgen in der Gasphase.
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