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Beschreibung

[0001] Die Erfindung bezieht sich auf einen Membranreaktor mit einem ein Gehause durchset-
zenden, einen Katalysator aufnenmenden Stromungskanal fur ein Prozessgas und mit einem
Stromungsweg fur ein Permeat, der vom Stromungskanal fur das Prozessgas durch eine fur das
Permeat durchlassige Membran getrennt ist.

[0002] Um die mit der Lagerung von Wasserstoff beispielsweise als Treibstoff fur Schiffsantriebe
verbundenen Schwierigkeiten zu vermeiden, wurde bereits vorgeschlagen, Methanol, das eine
hohe Energiedichte besitzt und eine unbegrenzte Lagerung ohne Verluste erlaubt, als flissigen,
gut handhabbaren Wasserstoftspeicher einzusetzen. In einem Membranreaktor wird ein ver-
dampftes Methanol-Wassergemisch als Prozessgas in einer katalytischen Reaktion im Wesentli-
chen in Wasserstoff und Kohlendioxid umgesetzt, wobei der Wasserstoff die Hauptkomponente
des Permeats und das Kohlendioxid die Hauptkomponente des Retentats bilden. Das im Wesent-
lichen aus Methanol und Wasser gebildete Prozessgas wird durch einen mit einem Katalysator
bestlickten Rohrkanal geleitet, dessen Mantel als poroser Trager fur die Membran dient. Das
durch den die Membran durchsetzenden Wasserstoff gebildete Permeat wird im Gegenstrom
zum Prozessgas durch den Ringspalt zwischen dem Rohrkanal und dem den Rohrkanal mit Ab-
stand umschlie3enden Reaktorgehause abgezogen.

[0003] Nachtellig bei diesen Membranreaktoren ist, dass sich entlang des axialen Stromungs-
wegs des Prozessgases durch den Rohrkanal die fur die katalytische Reaktion bestimmenden
Parameter, wie Druck, Temperatur und chemische Zusammensetzung, andern, sodass sich hin-
sichtlich der Optimierung des Umsetzungsprozesses Schwierigkeiten ergeben, die zu ungunsti-
gen Wirkungsgraden fuhren.

[0004] Der Erfindung liegt somit die Aufgabe zugrunde, einen Membranreaktor so auszugestal-
ten, dass Uber den gesamten ortlichen und zeitlichen Reaktionsverlauf vorteilhafte Parameter fur
die katalytische Umsetzung eines Prozessgases in ein Permeat, insbesondere zur Gewinnung
von Wasserstoff aus Methanol, gewahrleistet werden konnen.

[0005] Ausgehend von einem Membranreaktor der eingangs geschilderten Art 10st die Erfindung
die gestellte Aufgabe dadurch, dass das Gehause aus einzelnen Gehausemodulen zusammen-
gesetzt ist, die den von Gehausemodul zu Gehausemodul durchgehenden Stromungskanal fur
das Prozessgas bilden und an eine Sammelleitung fur das Permeat angeschlossene, quer zum
Stromungskanal ausgerichtete Hohlkorper als Trager fur die Membran aufweisen.

[0006] Aufgrund der Zusammensetzung des Gehauses des Membranreaktors aus einzelnen Ge-
hausemodulen, die je einen Stromungskanalabschnitt bilden, konnen fur jeden Stromungsab-
schnitt des Prozessgases bzw. des Reaktionsgases, das sich aus dem Prozessgas und dem
Retentat aus dem bereits umgesetzten Prozessgas zusammensetzt, jeweils vorteilhafte Parame-
ter fur die katalytische Umsetzung und die Abscheidung des Permeats vorgegeben werden, well
die einzelnen Gehausemodule entsprechend gestaltet werden konnen. Mit dem Vorsehen von
einzelnen Gehausemodulen zur Permeatableitung entlang des Stromungskanals fur das Produkt-
gas und von diesen Gehausemodulen zugeordneten Katalysatoren, die gegebenentfalls die sich
aufgrund der Permeatableitung und der chemischen Reaktionen andernde Zusammensetzung
des Reaktionsgases berucksichtigen, konnen im Bereich jeder dieser voneinander gesonderten
Abschnitte fur die katalytischen Reaktionen vorteilhafte, weitgehend konstante Umsetzungspara-
meter gewahrleistet werden.

[0007] Besonders einfache Konstruktionsverhaltnisse ergeben sich, wenn die Gehausemodule
Gehauseringe bilden, die zwischen zwel einerseits mit einem Zulauf fir das Prozessgas und an-
derseits mit einem Ablauf fur das Retentat versehenen Endkappen zusammengeflanscht sind,
sodass zwischen den beiden Endkappen in inrem Aufbau und in ihrer Anzahl unterschiedliche
Gehausemodule zu einem an die jeweiligen Anforderungen angepassten Membranreaktor zu-
sammengefasst werden konnen. Die einzelnen Gehauseringe konnen dabei in einfacher Weise
mithilfe von Ringdichtungen gegeneinander abgedichtet werden.
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[0008] Obwohl die Gehausemodule zur Permeatableitung auf der Stromungszulaufseite mit ent-
sprechenden Katalysatoren versehen sein konnen, ergeben sich hinsichtlich der Gestaltungsfrei-
heit Vortelle, wenn der Katalysator und die mit der Membran versehenen Hohlkorper In geson-
derten Gehausemodulen vorgesehen sind.

[0009] Die quer zum Stromungskanal ausgerichteten, mit einer Membran zur Permeatableitung
umschlossenen Hohlkorper konnen in einfacher Weise aus porosen Rohren gebildet werden, die
in auBen an den Gehausemodulen vorgesehene, an die Sammelleitung angeschlossene Sam-
melraume munden. Mit der Anzahl und dem Durchmesser dieser die Membran tragenden Rohre
lasst sich das Verhaltnis der Membranflache zum Querschnitt des Stromungskanals fur das Pro-
zessgas bzw. das Reaktionsgas einfach festlegen.

[0010] Um Einfluss auf die Temperatur nehmen zu konnen, kann zumindest ein Gehausemodul
einen Warmetauscher aufweisen. Mit solchen Warmetauschermodulen kann je nach Bedarf
Warme sowohl zugefuhrt als auch abgefuhrt werden, um die jeweils gunstigste Prozesstempera-
tur einstellen zu konnen.

[0011] In der Zeichnung ist der Erfindungsgegenstand beispielsweise dargestellt. Es zeigen
[0012] Fig. 1 einen erfindungsgemaBen Membranreaktor in einem schematischen Langsschnitt,
[0013] Fig. 2 einen Schnitt nach der Linie ll-1l der Fig. 1 und

[0014] Fig. 3 eine Ausfuhrungsvariante eines erfindungsgemaRBen Membranreaktors in einem
der Fig. 1 entsprechenden, schematischen Schnitt.

[0015] Ein erfindungsgemalier Membranreaktor weist ein Gehause 1 auf, das sich aus einzelnen,
vorzugsweise Gehauseringe bildenden Gehausemodulen 2, 3 und 4 zusammensetzt, die zwi-
schen zwel Endkappen 5, 6 dichtend zusammengeflanscht sind. Die zusammengeflanschten Ge-
hausemodule 2, 3 und 4 bilden einen durchgehenden Stromungskanal 7, der durch einen Zulauf
8 der Endkappe 5 mit einem Prozessgas 9 beaufschlagt wird und im Bereich der gegenuberlie-
genden Endkappe 6 in einen Ablauf 10 fur das Retentat 11 miundet.

[0016] Wie insbesondere der Fig. 2 enthnommen werden kann, weisen die Gehausemodule 2 quer
zum Stromungskanal 7 verlaufende Hohlkorper 12 in Form von porosen Rohren als Trager flr
eine Membran 13 auf. Diese Hohlkorper 12 munden in einen au3en an den Gehausemodulen 2
vorgesehenen, an eine Sammelleitung 14 fur das Permeat 15 angeschlossenen Sammelraum
16.

[0017] Den Gehausemodulen 2 zur Permeatableitung sind in Stromungsrichtung des Prozess-
gases 9 mit einem Katalysator 17 versehene Gehausemodule 3 vorgelagert. In diesen Katalysa-
toren 17 findet die katalytische Umsetzung des Prozessgases 9 in ein Permeat 15 und ein Re-
tentat 11 statt. Das sich bildende Permeat wird in dem jeweils nachfolgenden Gehausemodul 2
Uber die Membran 13 abgeschieden und durch die Hohlkorper 12 ausgetragen. Von dem Reak-
tionsgas verbleibenden, wird der Prozessgasanteil in einem nachfolgenden Stromungsabschnitt
wieder katalytisch umgewandelt, um gegebenenfalls nach einer mehrstufigen katalytischen Um-
wandlung mit nachfolgender Permeatableitung ein weitgehend prozessgasireies Retentat 11 aus
dem Membranreaktor abfuhren zu konnen.

[0018] Der Temperatureinfluss auf die katalytische Reaktion kann durch Gehausemodule 4 be-
rucksichtigt werden, die einen Warmetauscher 18 aufnehmen, beispielsweise in Form von in Win-
dungen verlegte Rohrschlangen fur einen Warmetrager, mit dessen Hilfe je nach Bedarf entweder
Warme eingebracht oder abgetftuhrt werden kann.

[0019] Wird ein Membranreaktor gemalf3 der Fig. 1 zur Wasserstoffgewinnung mit einem Metha-
nol-Wasserdampfgemisch als Prozessgas 9 beaufschlagt, so erfolgt zunachst in einem Gehau-
semodul 3 eine tellweise katalytische Umsetzung des Prozessgases 9 in die Hauptkomponenten
Kohlendioxid und Wasserstoff, der im nachfolgenden Gehausemodul 2 Uber die Membran 13
durch die Hohlkorper 12 abgeleitet wird. Das verbleibende Reaktionsgas aus mit Kohlendioxid
angereichertem Prozessgas wird durch Warmezufuhr im anschlieBenden Warmetauscher 18 ei-
nes Gehausemoduls 4 auf eine fur die nachfolgende katalytische Reaktion gunstige Prozesstem-
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peratur erwarmt, um im Anschluss den aus dem Prozessgas umgesetzten Wasserstoff in einem
Gehausemodul 2 ableiten zu konnen. Der in den einzelnen Gehausemodulen 2 abgeschiedene
Wasserstoff wird durch eine diesen Gehausemodulen 2 gemeinsame Sammelleitung 14 zur wel-
teren Verwendung abgezogen. Das Rententat 11, im Wesentlichen Kohlendioxid und Wasser,
verlasst den Membranreaktor durch den Ablauf 10 der Endkappe 6.

[0020] Durch unterschiedliche Kombinationen der Gehausemodule 2, 3 und 4 lasst sich der
Membranreaktor in einfacher Art an unterschiedliche Anforderungen anpassen. So zeigt die Fig.
3 beispielsweise einen Membranreaktor, dessen zulaufseitiger Katalysatorabschnitt gegentber
dem Ausfuhrungsbeispiel nach der Fig. 1 durch das Hintereinanderschalten von zwei einen Ka-
talysator 17 aufnehmenden Gehausemodulen 3 verlangert wurde. AuB3erdem wird auf die Pro-
zesstemperatur in diesem verlangerten Katalysatorabschnitt durch einen vorgelagerten Warme-
tauscher 18 eines Gehausemoduls 4 Einfluss genommen. Die nachfolgende Umsetzung des im
Reaktionsgas verbleibenden Prozessgases wird entsprechend der Fig. 1 optimiert, indem zu-
nachst nach dem Ableiten des Permeats das verbleibende Gasgemisch im Warmetauscher 18
eines nachfolgenden Gehausemoduls 4 auf die gewlunschte Prozesstemperatur gebracht und
dann das restliche Prozessgas in einem Gehausemodul 3 in ein Permeat und ein Retentat um-
gesetzt wird, bevor das Permeat in einem abschlieBenden Gehausemodul 2 aus dem Gasge-
misch abgeleitet wird.

[0021] Es zeigt sich somit, dass durch den modulartigen Aufbau der Membranreaktor in optimaler
Art an unterschiedliche Anforderungen der Umwandlungs- und Abscheidevorgange angepasst
werden kann, weil die Anordnung und Eigenschaften von Katalysatoren, Warmetauschern und
Membranen beliebig verandert werden und auf die jeweilige Reaktion sowie auf anfangs unbe-
kannte Randbedingungen und Komponenteneigenschaften abgestimmt werden konnen, sodass
samtliche Gehausemodule in einem optimalen Bereich der flir die Umwandlung mafRlgebenden
Parameter arbeiten konnen.
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Patentanspruche

1.  Membranreaktor mit einem ein Gehause (1) durchsetzenden, einen Katalysator (17) aufneh-
menden Stromungskanal (7) fur ein Prozessgas (9) und mit einem Stromungsweg fur ein
Permeat (15), der vom Stromungskanal (7) fur das Prozessgas (9) durch eine fur das Per-
meat (15) durchlassige Membran (13) getrennt ist, dadurch gekennzeichnet, dass das Ge-
hause (1) aus einzelnen Gehausemodulen (2, 3, 4) zusammengesetzt ist, die den von Ge-
hausemodul (2, 3, 4) zu Gehausemodul (2, 3, 4) durchgehenden Stromungskanal (7) fur das
Prozessgas (9) bilden und an eine Sammelleitung (14) fir das Permeat (15) angeschlos-
sene, quer zum Stromungskanal (7) ausgerichtete Hohlkorper (12) als Trager fur die Memb-
ran (13) aufweisen.

2. Membranreaktor nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass die Gehausemodule (2,
3, 4) Gehauseringe bilden, die zwischen zwel einerseits mit einem Zulauf (8) fur das Pro-
zessgas (9) und anderseits mit einem Ablauf (10) fur das Retentat (11) versehenen Endkap-
pen (9, 6) zusammengeflanscht sind.

3. Membranreaktor nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dass der Katalysator
(17) und die mit der Membran (13) versehenen Hohlkorper (12) in gesonderten Gehausemo-
dulen (2, 3) vorgesehen sind.

4. Membranreaktor nach einem der Anspruche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, dass die die
Membran (13) tragenden Hohlkorper (12) Rohre bilden, die in au3en an den Gehausemodu-
len (2) vorgesehene, an die Sammelleitung (14) angeschlossene Sammelraume (16) mun-
den.

5. Membranreaktor nach einem der Anspruche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, dass zu-
mindest ein Gehausemodul (4) einen Warmetauscher (18) aufweist.

Hierzu 3 Blatt Zeichnungen
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