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(54) Title: METHOD FOR PRODUCING ISOCYANATES
(54) Bezeichnung: VERFAHREN ZUR HERSTELLUNG VON ISOCYANATEN

FIG.1

1

(57) Abstract: The invention relates to a method for producing isocyanates by reacting the corresponding amines with phosgene
in the gas phase, optionally in the presence of at least one inert medium. Said phosgene is guided into a reactor (21) through a first
inlet and the amine is guided through a second inlet of an ejector (1). The first inlet and the second inlet join in a mixing area (17)
in which the phosgene and the amine are mixed to form a reaction mixture. A diftuser (19) that is joined to the mixing area (17)
increases the pressure and the temperature of the reaction mixture consisting of phosgene and amine.

(57) Zusammenfassung:

[Fortsetzung auf der néichsten Seite]
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—  vor Ablauf der fiir Anderungen der Anspriiche geltenden
Frist; Verdffentlichung wird wiederholt, falls Anderun-
gen eingehen (Regel 48 Absatz 2 Buchstabe h)

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von Isocyanaten durch Umsetzung der korrespondierenden Amine mit Phos-
gen in der Gasphase, gegebenentfalls in Gegenwart mindestens eines Inertmediums, wobei das Phosgen durch einen ersten Einlass
und das Amin durch einen zweiten Einlass eines Ejektors (1) in einen Reaktor (21) geleitet werden. Der erste Einlassund der zwei-
te Einlass miinden in eine Mischzone (17), in der das Phosgen und das Amin zueinem Reaktionsgemisch gemischt werden. An die
Mischzone (17) schliesst sich ein Diffusor (19) an, in dem Druck und Temperatur des Reaktionsgemischs aus Phosgen und Amin
erhoht werden.
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Verfahren zur Herstellung von Isocyanaten

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von Isocyanaten durch Umsetzung der
korrespondierenden Amine mit Phosgen in der Gasphase, gegebenenfalls in Gegenwart
mindestens eines Inertmediums, wobei das Phosgen durch einen ersten Einlass und das
Amin durch einen zweiten Einlass eines Ejektors in einen Reaktor geleitet werden.

Die Herstellung von Isocyanaten durch Phosgenierung der korrespondierenden Amine
kann prinzipiell durch eine Flissigphasen- oder eine Gasphasenphosgenierung erfolgen.
Die Gasphasenphosgenierung zeichnet sich dadurch aus, dass eine héhere Selektivitat,
ein geringerer Hold-up an toxischem Phosgen sowie ein verminderter Energiebedarf erfor-
derlich sind.

Bei der Gasphasenphosgenierung werden ein aminhaltiger Eduktstrom und ein phosgen-
haltiger Eduktstrom jeweils in gasformigem Zustand vermischt. Das Amin und das Phosgen
setzen sich unter Freisetzung von HCI zu den entsprechenden Isocyanaten um. Der amin-
haltige Eduktstrom liegt im Allgemeinen in flissiger Phase vor und muss vor der Vermi-
schung mit dem phosgenhaltigen Strom verdampft und gegebenenfalls berhitzt werden.

Aufgrund des geringen Dampfdrucks, insbesondere der Diamine, erfolgt die Verdampfung
bei erhdhter Temperatur. Dadurch werden jedoch auch Zersetzungsreaktionen der Amine
bzw. Diamine, beispielsweise Desaminierungen, Demethylierungen, Dimerisierungen, her-
vorgerufen, die sich negativ auf die Selektivitat des Gesamtprozesses auswirken.

Zudem setzen bei der Kontaktierung der beiden Edukistréme aufgrund der hohen Tempe-
raturen schnell reaktive Umsetzungen ein. Neben der Phosgenierung des Amins zum
Isocyanat kdnnen unerwiinschte Neben- und Folgereaktionen einsetzen. So kann zum
Beispiel bereits gebildetes Isocyanat mit noch nicht abreagiertem Amin einen Harnstoff
bilden. Des Weiteren kdnnen auch Carbodiimide und Cyanurate entstehen. Dies wirkt sich
zum einen auf die Selektivitat des Prozesses aus, zum anderen kdnnen gebildete feste
Nebenprodukte zu Verstopfungen flihren und sich so negativ auf die Laufzeit der Anlage
auswirken. Daher ist es im Allgemeinen ein Bestreben, die Eduktstrome moglichst schnell
zu vermischen, um Mischverhéaltnisse, die die Bildung von Nebenkomponenten beschleu-
nigen, soweit wie moglich zu vermeiden.

So ist es zum Beispiel aus EP-A 1 319 655 bekannt, zur Herstellung von Diisocyanaten
und Triisocyanaten die korrespondierenden, dampfférmigen Di- und/oder Triamine sowie
Phosgen getrennt auf Temperaturen im Bereich von 200 °C bis 600 °C zu erhitzen und
durch ein statisches Mischorgan zu leiten, wobei die gasférmigen Edukte parallel einen
Reaktor durchstrémen und das Amin durch eine Diise des Mischorgans und das Phosgen
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durch einen die Dise umgebenden Ringraum dem Reaktor zugefiihrt wird. Der Ringraum
weist dabei den gleichen Durchmesser auf wie der Reaktor. Die Geschwindigkeit des A-
mins ist dabei grof} gegeniiber der Geschwindigkeit des Phosgens.

Aus EP-A 0 928 785 ist es bekannt, dass Amin und dass Phosgen in einem Mikrostruktur-
mischer zu mischen. In diesem Fall treten die Edukte in Form diinner Freistrahlen aus dem
Bauteil aus, wo sie sich dann sehr schnell durch Diffusion und/oder Turbulenz vermischen.
Hierdurch wird der Vermischungsvorgang beschleunigt und die erzielbare Ausbeute erhoht.

Die Herstellung von Isocyanaten durch Phosgenierung der korrespondierenden Amine in
einem Rohrreaktor, der ein zentrisch in Richtung der Rotationsachse des Rohrreaktors
ausgedehntes, doppelwandiges Leitrohr aufweist, ist in EP-A 1 555 258 beschrieben. Zwi-
schen der inneren und der duf3eren Wand des doppelwandigen Leitrohrs ist ein konzentri-
scher Ringspalt ausgebildet. Fir die Reaktion werden dampfformige Diamine und/oder
Triamine und Phosgen getrennt voneinander auf Temperaturen im Bereich von 200 °C bis
600 °C erhitzt und anschlielend werden die dampfformigen Diamine und/oder Triamine
dem Rohrreaktor lber den konzentrischen Ringspalt zugefiihrt und das Phosgen auf der
verbleibenden Querschnittsflache des Rohrreaktors.

In EP-A 1 526 129 ist ein Verfahren zur Herstellung von Isocyanat beschrieben, bei dem
ein Diamine und/oder Triamine enthaltender Eduktstrom einem Rohrreaktor Uber einen
Ringraum, der eine Zentraldise umgibt, zugeflihrt wird und ein Phosgen enthaltender E-
duktstrom Uber die Zentraldise zugefuhrt wird. Der Ringraum weist dabei den gleichen
Durchmesser auf wie der Reaktor. Zur Turbulenzerzeugung ist in der Zentraldlise ein Tur-
bulenzerzeuger angeordnet.

Auch aus EP-A 0 289 840 ist es bekannt, zunachst Phosgen durch eine Dise, die in ein
Mischrohr hineinragt, einzuleiten. Durch einen die Dise umgebenden Ringspalt wird ein
Amin eingeleitet. Das Phosgen und das Amin werden vor dem Einleiten auf eine Tempera-
tur im Bereich von 200 bis 600 °C, vorzugsweise von 200 bis 500 °C, erhitzt.

Nachteil aller bekannter Verfahren ist es, dass aufgrund der hohen Temperaturen sofort mit
der Durchmischung die Reaktion einsetzt und aufgrund des gleichzeitigen Vorhandenseins
von Amin und Isocyanat auch korrespondierende Harnstoffe in einer Nebenreaktion gebil-
det werden.

Aus DE-A 38 42 065 ist es bekannt, zur Verdampfung einer hochsiedenden Substanz ei-
nen Ejektor einzusetzen. Durch den Ejektor wird in einer zentralen Dise ein erstes Edukt
mit einer hohen Geschwindigkeit geleitet. Hierdurch wird das zweite Edukt aus einem Ring-
raum mitgerissen. Es entsteht ein Unterdruck im Bereich der Zufuhr des zweiten Edukts
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zum Reaktor. Aus diesem Grund kann bei einer niedrigeren Temperatur verdampft werden.
Dies filhrt jedoch dazu, dass das den Ejektor verlassende Reaktionsgemisch eine Tempe-
ratur aufweist, die unterhalb der geeigneten Reaktionstemperatur liegt.

Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es, ein Verfahren zur Herstellung von Isocyanaten
durch Umsetzung der korrespondierenden Amine mit Phosgen in der Gasphase bereitzu-
stellen, das eine schnelle Durchmischung der Edukte und eine weitere Reduktion der Bil-
dung von Nebenprodukten ermdglicht.

Gelost wird die Aufgabe durch ein Verfahren zur Herstellung von Isocyanaten durch Um-
setzung der korrespondierenden Amine mit Phosgen in der Gasphase, gegebenenfalls in
Gegenwart mindestens eines Inertmediums, wobei das Phosgen durch einen ersten Ein-
lass und das Amin durch einen zweiten Einlass eines Ejektors in einen Reaktor geleitet
werden. Der erste Einlass und der zweite Einlass minden in eine Mischzone, in der das
Phosgen und das Amin zu einem Reaktionsgemisch gemischt werden. An die Mischzone
schliefdt sich ein Diffusor an, in dem Druck und Temperatur des Reaktionsgemischs aus
Phosgen und Amin erhéht werden.

Das Phosgen ftritt vorzugsweise mindestens mit Schallgeschwindigkeit in die Mischzone
ein. Hieraus resultiert in der Mischzone eine Geschwindigkeit Ublicherweise von mehr als
0,5 Ma, so dass die Temperatur in der Mischzone deutlich niedriger ist als im Reaktor. Zu-
dem ist auch der Druck in der Mischzone niedriger als im Reaktor. Eine Verdampfung des
Amins bei niedrigeren Temperaturen wird dadurch erzielt, dass der Druck in der Zuleitung
des Amins zur Mischzone gegeniiber dem Druck im Reaktor deutlich verringert ist.

Der erste Einlass und der zweite Einlass, die in die Mischzone miinden, sind vorzugsweise
eine zentrale Diise und ein die zentrale Dlise umgebender Ringspalt. In einer bevorzugten
Ausfuhrungsform wird das Phosgen durch die zentrale Dise und das Amin durch den die
zentrale Dise umgebenden Ringspalt in die Mischzone geleitet. Es ist alternativ jedoch
auch mdglich, dass das Phosgen durch den die zentrale Diise umgebenden Ringspalt und
das Amin durch die zentrale Diise zugegeben werden. Wenn das Phosgen (ber den die
zentrale Diise umgebenden Ringspalt zugegeben wird, ist die Neigung zur Bildung von
Ablagerungen geringer als bei der Zugabe des Phosgens Uber die zentrale Dise. Jedoch
ist die Zugabe des Phosgens lber den die zentrale Dise umgebenden Ringspalt nachteilig
hinsichtlich des Druckverlustes. Ublicherweise wird das Phosgen deshalb (iber die zentrale
Dise zugefihrt.

Durch den Ejektor wird eine schnelle Durchmischung des Phosgens mit dem Amin erzielt.
Aufgrund der hohen Geschwindigkeit des Phosgens wird die der Dise folgende Mischzone
turbulent durchstrémt, so dass sich eine Durchmischung aufgrund der Turbulenz ergibt. In
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dem sich an die Mischzone anschliel3enden Diffusor werden die Temperatur und der Druck
gegenlber der Mischzone erhdht. Dies ermdglicht es, die Durchmischung von Phosgen
und Amin in der Mischzone bei einer Temperatur durchzufiihren, die unterhalb der Tempe-
ratur liegt, bei der die Reaktion mit maximaler Reaktionsgeschwindigkeit ablauft. Gleichzei-
tig sind auch die Partialdriicke von Phosgen und
Amin vermindert. Hieraus resultiert eine geringere Reaktionsgeschwindigkeit in der Misch-
zone. Aufgrund der geringeren Reaktionsgeschwindigkeit in der Mischzone wird weniger
Isocyanat hergestellt. Hierdurch Iasst sich die Bildung von Nebenprodukten, insbesondere
von Harnstoff, durch die gleichzeitige Anwesenheit von Isocyanat und Amin reduzieren.
Der Temperaturanstieg auf die eigentliche Reaktionstemperatur und den Reaktionsdruck
erfolgt im Diffusor.

Aufgrund der schnellen Stromung des Phosgens, vorzugsweise durch die zentrale Dise,
wird in der Aminzuflihrung, d.h., bei liber die zentrale Diise zugegebenem Phosgen, im die
zentrale Dise umgebenden Ringspalt und dem in den Ringspalt mindenden Vorlauf, ein
Unterdruck erzeugt. Da die Siedetemperatur eines Stoffes vom Druck abhangig ist und bei
niedrigerem Druck auch die Siedetemperatur sinkt, erfolgt die Verdampfung des Amins mit
abnehmendem Druck somit bei niedrigeren Temperaturen. Durch die Verdampfung bei
niedrigeren Temperaturen kann das Amin schonender verdampft werden.

Der Druck, der in der Aminzufiihrung und damit im Vorlauf des Amins erzielt werden kann,
ist dabei abhangig von der Geschwindigkeit des Phosgens und den geometrischen Abma-
Ren von Dise und Ringspalt. Mit zunehmender Geschwindigkeit des Phosgens nimmt der
Druck im Ringspalt und dem Vorlauf ab.

Geeignete Dricke, die in der Aminzufihrung und im Vorlauf des Amins, bevorzugt im
Ringspalt und im in den Ringspalt miindenden Vorlauf, erzielt werden, sind im Allgemeinen
abhangig vom eingesetzten Amin. Bevorzugt liegt der Druck im Vorlauf des Amins im Be-
reich von 0,01 bis 3 bara, insbesondere im Bereich von 0,05 bis 1,5 bara.

Der Druck in der Mischzone liegt vorzugsweise in einem Bereich von 0,05 bis 3 bara und
die Temperatur in der Mischzone in einem Bereich von 200 bis 400 °C. Der Druck und die
Temperatur in der Mischzone ergeben sich dabei aus dem Druck und der Temperatur des
in die Mischzone einstromenden Phosgens und Amins. Das in die Mischzone einstromen-
de Phosgen wird vorzugsweise auf eine Temperatur im Bereich von 250 bis 450 °C er-
warmt.

Zur Erwdrmung des Phosgens und des Amins und zur gleichzeitigen Verdampfung des
Amins wird zum Beispiel eine elektrische Beheizung oder eine direkte oder indirekte Auf-
heizung durch Verbrennung eines Brennstoffs eingesetzt. Als Brennstoffe werden ubli-
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cherweise Brenngase, beispielsweise Erdgas, eingesetzt. Durch die Absenkung der Siede-
temperatur des Amins ist jedoch auch eine Beheizung, zum Beispiel durch Wasserdampf,
moglich. In Abhangigkeit von der Siedetemperatur des Amins wird hierbei der Druck des
Wasserdampfes ausgewahlt. Ein geeigneter Dampfdruck des Wasserdampfes liegt zum
Beispiel im Bereich von 40 bis 100 bar. Daraus ergibt sich eine Temperatur des Wasser-
dampfes im Bereich von 250 bis 311 °C.

Im Allgemeinen ist es erforderlich, das Amin mehrstufig auf die Reaktionstemperatur zu
erwarmen. Im Allgemeinen wird das Amin hierzu zundchst vorerwarmt, dann verdampft
und anschlielRend Uberhitzt. Im Allgemeinen erfordert die Verdampfung die langsten Ver-
weilzeiten und flhrt so zu Zersetzungen des Amins. Um dies zu minimieren, ist eine Ver-
dampfung bei niedrigeren Temperaturen, wie es sich z.B. durch den niedrigeren Druck er-
gibt, vorteilhaft. Um nach der Verdampfung das verdampfte Amin auf Reaktionstemperatur
zu Uberhitzen, ist im Allgemeinen eine Beheizung mit Wasserdampf nicht ausreichend. Zur
Uberhitzung wird daher Ublicherweise eine elektrische Beheizung oder eine direkte oder
indirekte Aufheizung durch Verbrennung eines Brennstoffs eingesetzt.

Im Unterschied zur Verdampfung des Amins erfolgt die Verdampfung des Phosgens im
Allgemeinen bei deutlich niedrigeren Temperaturen. Aus diesem Grund kann zur Verdamp-
fung des Phosgens im Allgemeinen Wasserdampf eingesetzt werden. Jedoch ist auch die
notwendige Uberhitzung des Phosgens, um dieses auf Reaktionstemperatur zu erwarmen,
im Allgemeinen nur durch eine elektrische Beheizung oder eine direkte oder indirekte Auf-
heizung durch Verbrennung eines Brennstoffs moglich.

Im Diffusor wird die Temperatur des Reaktionsgemischs auf Reaktionstemperatur erhoht.
Gleichzeitig erfolgt auch eine Druckerhdhung auf Reaktionsdruck. Die Druck- und Tempe-
raturerhdhung ergibt sich dabei aus der geometrischen Gestaltung des Diffusors. In Ab-
hangigkeit vom eingesetzten Amin wird die Temperatur im Diffusor vorzugsweise auf 250
bis 450 °C und der Druck auf 0,5 bis 3 bara erhéht. Besonders bevorzugt liegt die Tempe-
ratur, auf die das Reaktionsgemisch im Diffusor erhoht wird, im Bereich von 300 bis 400
°C. Der Druck, auf den das Reaktionsgemisch komprimiert wird, liegt besonders bevorzugt
im Bereich von 0,8 bis 3,0 bara.

Das Phosgen wird im ersten Einlass, vorzugsweise in der zentralen Dise, alternativ jedoch
auch im Ringspalt, auf Schallgeschwindigkeit oder Uberschallgeschwindigkeit, zum Bei-
spiel mit Hilfe einer Laval-Dise, beschleunigt. Hierdurch tritt das Phosgen aus der Dise
mit Schallgeschwindigkeit oder Uberschallgeschwindigkeit aus. In Abhéngigkeit von den
Druckverhaltnissen in der Mischzone kann das Phosgen nach Austritt aus der zentralen
Diise auf hdhere Geschwindigkeiten nachexpandieren.
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Die Schallgeschwindigkeit eines Gases ist im Allgemeinen abhangig von der Temperatur.
Je hoher die Temperatur ist, umso grof3er ist auch die Schallgeschwindigkeit. Vorteilhaft-
erweise liegt die Temperatur des Phosgens, das (ber die zentrale Dise in die Mischzone
einstrdmt im Bereich von 250 bis 450 °C. Damit liegt die Schallgeschwindigkeit des Phos-
gens am Dusenaustritt vorzugsweise im Bereich von 210 bis 254 m/s. Die Eintrittsge-
schwindigkeit des Phosgens in die Mischzone entspricht vorzugsweise mindestens der
Schallgeschwindigkeit. Durch eine geeignete geometrische Gestaltung der Phosgenzufih-
rung, z.B. in Form einer Laval-Dise, kann eine Beschleunigung tber die Schallgeschwin-
digkeit hinaus, d.h. auf Uberschallgeschwindigkeit, erfolgen.

Die hohe Geschwindigkeit in der Mischzone flihrt zu verminderten Temperaturen und ei-
nem niedrigeren Druck. Damit erfolgt die Vermischung des Phosgens mit dem Amin bei
geringeren Temperaturen und Dricken und somit bei einer niedrigen Reaktionsgeschwin-
digkeit. Hierdurch lassen sich Nebenreaktionen im unvermischten Zustand reduzieren und
hohere Selektivitaten erzielen. Erst nach vollstandiger Vermischung mit Eintritt in den Dif-
fusor wird durch den Aufbau von Druck und Temperatur die Reaktionsgeschwindigkeit be-
schleunigt. Die in der Mischzone auftretenden hohen Geschwindigkeiten vermindern zu-
dem die Ablagerungsneigung von gegebenenfalls gebildeten Feststoffen, beispielsweise
Harnstoffen, Uretdionen, Isocyanuraten, Hydrochloriden oder Birureten, so dass auch bei
der Laufzeit der Anlage Vorteile erhalten werden.

Durch die Austrittsgeschwindigkeit des Phosgens aus der zentralen Dise oder alternativ
aus dem Ringspalt ergibt sich in Abhangigkeit von der Geometrie der zentralen Diise und
des Ringspalts vorzugsweise eine Geschwindigkeit, mit der das Amin aus dem Ringspalt
beziehungsweise aus der zentralen Diise austritt, im Bereich von 30 bis 160 m/s. Beson-
ders bevorzugt tritt das Amin mit einer Geschwindigkeit im Bereich von 50 bis 150 m/s aus
dem Ringspalt beziehungsweise aus der zentralen Dise aus.

Um eine vollstandige Vermischung des Phosgens mit dem Amin in der Mischzone zu erzie-
len, ist es bevorzugt, wenn das Verhaltnis von Lange zu Durchmesser der Mischzone (L/D-
Verhaltnis) grofder ist als 2. Gleichzeitig ist es bevorzugt, wenn das L/D-Verhaltnis nicht
grolder ist als 10, damit moglichst schnell nach der vollstandigen Vermischung von Amin
und Phosgen der Druck und die Temperatur und damit die Reaktionsgeschwindigkeit durch
Eintritt in den Diffusor erhdht werden. Besonders bevorzugt liegt das L/D-Verhaltnis im Be-
reich von 4 bis 7.

Ein schnelles Durchmischen von Phosgen und Amin in der Mischzone und die erwiinschte
Temperatur- und Druckabsenkung wird dadurch erzielt, dass die mittlere Geschwindigkeit
in der Mischzone vorzugsweise im Bereich von 50 bis 260 m/s liegt. Besonders bevorzugt
liegt die mittlere Geschwindigkeit in der Mischzone im Bereich von 100 bis 250 m/s. Diese
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Geschwindigkeit wird insbesondere durch die Austrittsgeschwindigkeit des Phosgens aus
der zentralen Diise erzielt. In dem sich an die Mischzone anschlie3enden Diffusor wird die
Geschwindigkeit des Reaktionsgemisches verringert. Hierdurch steigen Druck und Tempe-
ratur an. Zur Erzielung der flr die Phosgenierung des Amins erforderlichen Temperatur
liegt die Geschwindigkeit am Austritt des Diffusors vorzugsweise im Bereich von 1 bis 50
m/s. Besonders bevorzugt liegt die Geschwindigkeit des Reaktionsgemisches am Austritt
aus dem Diffusor im Bereich von 2 bis 30 m/s.

An den Diffusor schlief3t sich ein tUblicher Reaktor an, wie er zur Durchfiihrung der Phosge-
nierung eines Amins zur Herstellung von Isocyanaten eingesetzt wird. Im Allgemeinen ein-
gesetzte Reaktoren sind Rohrreaktoren. Der Durchmesser des Rohrreaktors entspricht
dabei vorzugsweise dem Austrittsdurchmesser des Diffusors.

Um die Verringerung der Geschwindigkeit im Diffusor und damit den notwendigen Druck
und Temperaturaufbau zu erzielen, weist der Diffusor vorzugsweise einen Offnungswinkel
im Bereich von 4 bis 20 ° auf. Das Verhaltnis der Lange des Diffusors, bezogen auf den
Durchmesser am Diffusoraustritt, liegt vorzugsweise im Bereich von 3 bis 14. Besonders
bevorzugt weist der Diffusor einen Offnungswinkel im Bereich von 6 bis 16 ° auf und das
Verhaltnis der Lange des Diffusors, bezogen auf den Durchmesser am Diffusoraustritt, liegt
im Bereich von 3,5 bis 9,5.

Zum Erzielen einer schnellen Durchmischung von Phosgen und Amin und um den notwen-
digen Druckabfall im zweiten Einlass, durch den das Amin zugegeben wird, zu erzielen, ist
es bevorzugt, wenn das Verhiltnis des Offnungsquerschnitts des zweiten Einlasses zum
Offnungsquerschnitt des ersten Einlasses, durch den das Phosgen zugegeben wird, im
Bereich von 1 bis 20 liegt. Bevorzugt liegt das Verhiltnis des Offnungsquerschnitts des
zweiten Einlasses zum Offnungsquerschnitt des ersten Einlasses, durch den das Phosgen
zugegeben wird, im Bereich von 1,2 bis 15. Ganz besonders bevorzugt liegt das Verhaltnis
im Bereich von 1,5 bis 10.

Durch das Verhiltnis vom Offnungsquerschnitt des Ringspalts zum Offnungsquerschnitt
der Dise ergibt sich auch das Verhaltnis an Phosgen zu Amin im Reaktionsgemisch. Der
Anteil an Amin ist dabei abhangig von der Geschwindigkeit, mit der das Amin durch den
Ringspalt in die Mischzone gesaugt wird und weiterhin vom Querschnitt des Ringspalts. Je
gréfer der Querschnitt bzw. je héher die Geschwindigkeit des Amins ist, umso grofer ist
der Anteil an Amin. Um nur den fur die Reaktion notwendigen Anteil an Amin durch den
Ringspalt in die Mischzone zuzufiihren, ist des mdglich, das Amin mit einem Inertgas zu
mischen. Insbesondere ist es zur Vermeidung der Bildung von Nebenprodukten bevorzugt,
Phosgen im Uberschuss zuzufiihren. Durch den Anteil an Inertgas im Amin l3sst sich die
Menge des zugefiihrten Amins bei vorgegebener Geometrie von zentraler Diise und Ring-
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spalt und vorgegebener Geschwindigkeit und damit Volumenstrom des Phosgens einstel-
len. Inertmedien, die zugegeben werden, sind solche, die im Reaktionsraum gasformig
vorliegen und nicht mit den im Reaktionsverlauf auftretenden Verbindungen reagieren. Als
Inertmedium kénnen zum Beispiel Stickstoff, Edelgase wie Helium oder Argon, Aromaten
wie Chlorbenzol, Chlortoluol, o-Dichlorbenzol, Toluol, Xylol, Chlornaphthalin, Decahydro-
naphthalin, Kohlenstoffdioxid oder Kohlenstoffmonoxid eingesetzt werden. Bevorzugt wer-
den jedoch Stickstoff und/oder Chlorbenzol als Inertmedium verwendet.

Alternativ ist es jedoch auch méglich, zum Beispiel um einen zu groRen Uberschuss an
Phosgen zu vermeiden, das Inertmedium dem Phosgen zuzumischen.

Im Allgemeinen wird das Inertmedium in einer Menge zugesetzt, dass das Verhaltnis der
Gasvolumina von Inertmedium zu Amin bzw. zu Phosgen mehr als 0,0001 bis 30, bevor-
zugt mehr als 0,01 bis 15 und besonders bevorzugt mehr als 0,1 bis 5 betragt.

Amine, die zur Herstellung von Isocyanaten eingesetzt werden kénnen, sind Monoamine,
Diamine, Triamine oder hoherwertige Amine. Bevorzugt werden Monoamine oder Diamine
eingesetzt. Entsprechend des eingesetzten Amins ergeben sich die korrespondierenden
Monoisocyanate, Diisocyanate, Triisocyanate oder hoherwertigen Isocyanate. Bevorzugt
werden Monoisocyanate oder Diisocyanate mit dem erfindungsgeméafen Verfahren herge-
stellt.

Die Amine und Isocyanate kénnen aliphatisch, cycloaliphatisch oder aromatisch sein. Be-
vorzugt sind die Amine aliphatisch oder cycloaliphatisch, besonders bevorzugt alipha-
tisch.

Cycloaliphatische Isocyanate sind solche, die mindestens ein cycloaliphatisches Ringsys-
tem enthalten.

Aliphatische Isocyanate sind solche, die ausschliel3lich Isocyanatgruppen aufweisen, die
an gerade oder verzweigte Ketten gebunden sind.

Aromatische Isocyanate sind solche, die mindestens eine an mindestens ein aromatisches
Ringsystem gebundene Isocyanatgruppe aufweisen.

(Cyclo)aliphatische Isocyanate stehen im Rahmen dieser Anmeldung kurz fir cycloaliphati-
sche und/oder aliphatische Isocyanate.

Beispiele fiir aromatische Mono- und Diisocyanate sind bevorzugt solche mit 6 bis 20 C-
Atomen, beispielsweise Phenylisocyanat, monomeres 2,4’- und/oder 4,4’-Methylen-
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di(phenylisocyanat) (MDI), 2,4- und/oder 2,6-Toluylendiisocyanat (TDI) und 1,5- oder 1,8-
Naphthyldiisocyanat (NDI).

Diisocyanate sind bevorzugt (cyclo)aliphatische Diisocyanate, besonders bevorzugt (cyc-
lo)aliphatische Diisocyanate mit 4 bis 20 C-Atomen.

Beispiele fiir ({bliche Diisocyanate sind aliphatische Diisocyanate, wie 1,4-
Tetramethylendiisocyanat, = Hexamethylendiisocyanat  (1,6-Diisocyanatohexan), 1,8-
Octamethylendiisocyanat, 1,10-Decamethylendiisocyanat, 1,12-Dodecamethylendiiso-
cyanat, 1,14-Tetradecamethylendiisocyanat, 1,5-Diisocyanatopentan, Neopentandiisocya-
nat, Derivate des Lysindiisocyanates, Tetramethylxylylendiisocyanat (TMXDI), Trimethyl-
hexandiisocyanat oder Tetramethylhexandiisocyanat, sowie 3 (bzw. 4)-, 8 (bzw. 9)-
Bis(isocyanatomethyl)-tricyclo[5.2.1.0%°]decan-Isomerengemische, sowie cycloaliphatische
Diisocyanate, wie 1,4-, 1,3- oder 1,2-Diisocyanatocyclohexan, 4.,4’- oder 24-
Di(isocyanatocyclo-hexyl)methan, 1-Isocyanato-3,3,5-trimethyl-5-
(isocyanatomethyl)cyclohexan (Isophorondiisocyanat), 1,3- oder 1,4-
bis(Isocyanatomethyl)cyclohexan, 2,4-, oder 2,6-Diiso-cyanato-1-methylcyclohexan.

Bevorzugt sind  1,6-Diisocyanatohexan, 1-lIsocyanato-3,3,5-trimethyl-5-(isocyanato-
methyl)cyclohexan, 4,4’-Di(isocyanatocyclohexyl)methan und Toluylendiisocyanat-lso-
merengemische. Besonders bevorzugt sind 1,6-Diisocyanatohexan, 1-Isocyanato-
3,3,5-trimethyl-5-(isocyanatomethyl)cyclohexan und 4,4’-Di(isocyanatocyclo-hexyl)methan.

Amine, die bei dem erfindungsgemalen Verfahren zur Reaktion zu den korrespondieren-
den Isocyanaten eingesetzt werden, sind solche, bei denen das Amin, die korrespondie-
renden Zwischenprodukte und die korrespondierenden Isocyanate bei den gewahlten Re-
aktionsbedingungen gasformig vorliegen. Bevorzugt sind Amine, die sich wahrend der
Dauer der Reaktion unter den Reaktionsbedingungen zu héchstens zwei Mol-%, beson-
ders bevorzugt zu héchstens 1 Mol-% und ganz besonders bevorzugt zu héchstens 0,5
Mol-% zersetzen. Besonders geeignet sind hier Amine, insbesondere Diamine, auf Basis
von aliphatischen oder cycloaliphatischen Kohlenwasserstoffen mit 2 bis 18 Kohlenstoff-
atomen. Beispiele  hierfir sind 1,6-Diaminohexan, 1,5-Diaminopentan, 1,3-
bis(Aminomethyl)cyclohexan, 1-Amino-3,3,5-trimethyl-5-Aminomethylcyclohexan (IPDA)
und 4,4’-Diaminodicyclohexylmethan. Bevorzugt verwendet wird 1,6-Diaminohexan (HDA).

Ebenfalls konnen fir das erfindungsgemalie Verfahren aromatische Amine verwendet
werden, die ohne signifikante Zersetzung in die Gasphase uberfiihrt werden kdnnen. Bei-
spiele fiir bevorzugte aromatische Amine sind Toluylendiamin ( TDA), als 2,4- oder 2,6-
Isomer oder als Gemisch davon, beispielsweise als 80:20 bis 65:35 (Mol/Mol)-Gemisch,
Diaminobenzol, 2,6-Xylidin, Naphthyldiamin (NDA) und 2,4’- oder 4,4’-Methylen (dipheny-



10

15

20

25

30

35

40

WO 2010/010135 PCT/EP2009/059460
-10 -

lamin) (MDA) oder Isomerengemische davon. Bevorzugt sind unter diesen die Diamine,
besonders bevorzugt sind 2,4- und/oder 2,6-TDA oder 2,4’- und/oder 4,4’-MDA.

Zur Herstellung von Monoisocyanaten kénnen ebenfalls aliphatische, cycloaliphatische
oder aromatische Amine, Ublicherweise Monoamine, eingesetzt werden. Als aromatisches
Monoamin ist insbesondere Anilin bevorzugt.

Bei der Gasphasenphosgenierung ist es anzustreben, dass die im Reaktionsverlauf auftre-
tenden Verbindungen, also Edukte (Amin und Phosgen), Zwischenprodukte (insbesondere
die intermediar entstehenden Mono- und Dicarbamoylchloride), Endprodukte (Diisocyanat),
sowie gegebenenfalls zudosierte inerte Verbindungen, unter den Reaktionsbedingungen in
der Gasphase verbleiben. Sollten diese oder andere Komponenten sich aus der Gasphase
zum Beispiel an der Reaktorwand oder anderen Apparatebauteilen abscheiden, so kann
durch diese Abscheidungen der Warmelibergang oder die Durchstrdmung der betroffenen
Bauteile unerwtinscht verandert werden. Dies gilt insbesondere flr auftretende Aminhydro-
chloride, die sich aus freien Aminogruppen und Chlorwasserstoff bilden, da die resultieren-
den Aminhydrochloride leicht ausfallen und nur schwer wieder verdampfbar sind.

Neben dem Einsatz eines Rohrreaktors ist es auch moglich, im Wesentlichen quaderformi-
ge Reaktionsraume, beispielsweise Plattenreaktoren zu verwenden. In diesem Fall ist der
Diffusor so ausgestaltet, dass der Austrittsquerschnitt des Diffusors dem Querschnitt des
Reaktors entspricht. Die Lange des Reaktors wird unabhangig von der Querschnittsform
vorzugsweise so gewahlt, dass innerhalb des Reaktors das Amin im Wesentlichen voll-
stdndig zum korrespondierenden Isocyanat umgesetzt wird. Die Kontakizeit des Reakti-
onsgemisches betragt dazu im Allgemeinen zwischen 0,001 s und weniger als 5 s, bevor-
zugt 0,01 bis 3 s, besonders bevorzugt 0,015 bis weniger als 2 s. Im Fall der Umsetzung
von (Cyclo)aliphatischen Aminen kann die mittlere Kontaktzeit besonders bevorzugt von
0,015 bis 1,5 s, insbesondere von 0,015 bis 0,5 s, speziell von 0,02 bis 0,1 s und oft von
0,025 bis 0,05 s betragen. Die Kontaktkzeit wird durch die Geschwindigkeit des Reaktions-
gemisches im Reaktor und die Reaktorldnge eingestellt.

Unter mittlerer Kontaktzeit wird dabei die Zeitspanne vom Beginn der Vermischung der
Edukte bis zum Verlassen des Reaktionsraumes in einer Aufarbeitungsstufe verstanden. In
einer bevorzugten Ausflihrungsform ist die Strdbmung im Reaktor des erfindungsgemalien
Verfahrens durch eine Bodenstein-Zahl von mehr als 10, bevorzugt mehr als 100 und be-
sonders bevorzugt mehr als 500 charakterisiert.

Aufgrund der hohen Geschwindigkeiten, die auch am Austritt des Diffusors noch vorherr-
schen, ist die Stromung im Reaktor Ublicherweise turbulent. Hierdurch werden enge Ver-
weilzeitverteilungen mit geringer Standardabweichung von meist nicht mehr als 6 Prozent
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und eine gute Vermischung erreicht. Eine Verengung im Reaktor, die zudem verstopfungs-
anfallig ist, ist nicht notwendig. Jedoch kann es sinnvoll sein, in den Reaktor zum Beispiel
Stromungsvergleichmaniger einzubauen, wie sie dem Fachmann bekannt sind.

Wenn es erforderlich ist, kann das Reaktionsvolumen temperiert werden. Ublicherweise
erfolgt die Temperierung iiber den Aulienmantel des Reaktors. Um Produktionsanlagen mit
hoher Anlagenkapazitat zu bauen, ist es moglich, mehrere Reaktorrohre parallel zu schal-
ten. In diesem Fall erfolgt die Zufuhr in jedes einzelne Reaktorrohr Gber die zentrale Dise
mit dem umgebenden Ringraum und der nachfolgenden Mischzone und Diffusor. Die ein-
zelnen Rohre sind dabei Ublicherweise als Rohrbiindel in einem Rohrblindelreaktor ange-
ordnet. Neben einer Temperierung der Reaktoren ist es aber auch maoglich, die Reaktion
beispielsweise adiabat durchzufiihren. In diesem Fall werden die einzelnen Reaktoren Uibli-
cherweise thermisch isoliert.

An den Reaktor schlief3t sich tGblicherweise eine Aufbereitungseinrichtung an. Im Allgemei-
nen wird das gasformige Gemisch, das den Reaktor verlasst, vorzugsweise bei Temperatu-
ren von mehr als 130 °C mit einem Ldsungsmittel gewaschen. Als Lésungsmittel sind be-
vorzugt Kohlenwasserstoffe, die gegebenenfalls mit Halogenatomen substituiert sind, ge-
eignet. Geeignete Lésungsmittel sind zum Beispiel Hexan, Benzol, 1,3,5-Trimethylbenzol,
Nitrobenzol, Anisol, Chlorbenzoal, Chlortoluol,
o-Dichlorbenzol, Trichlorbenzol, Diethylisophtalat (DEIP), Tetrahydrofuran (THF), Dimethyl-
formamid (DMF), Xylol, Chlornaphthalin, Decahydronaphthalin und Toluol. Als Losungsmit-
tel wird besonders bevorzugt Monochlorbenzol eingesetzt. Als Losungsmittel kann jedoch
auch beispielsweise das Isocyanat eingesetzt werden. Bei der Wasche wird das Isocyanat
selektiv in die Waschldsung Uberfuhrt. Anschlie3end werden das verbleibende Gas und die
erhaltene Waschldsung bevorzugt mittels Rektifikation in Isocyanat, Losungsmittel, Phos-
gen und Chlorwasserstoff aufgetrennt.

Das Waschen des den Reaktor verlassenden Gasgemisches erfolgt vorzugsweise in einem
Waschturm, wobei aus dem gasférmigen Gemisch das gebildete Isocyanat durch Konden-
sation in einem inerten Lésungsmittel abgetrennt wird, wahrend lberschiissiges Phosgen,
Chlorwasserstoff und gegebenenfalls das Inertmedium die Aufarbeitungsvorrichtung gas-
formig durchlaufen. Bevorzugt wird dabei die Temperatur des inerten Losungsmittels ober-
halb der Losungstemperatur des zum Amin gehdrigen Carbamylchlorids im gewahlten
Waschmedium gehalten. Besonders bevorzugt wird dabei die Temperatur des inerten L6-
sungsmittels oberhalb der Schmelztemperatur des zum Amin gehdrigen Carbamylchlorids
gehalten.
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Die Wasche kann in jeder beliebigen, dem Fachmann bekannten Vorrichtung durchgefihrt
werden. So eignen sich zum Beispiel Riihrbehalter oder andere herkdmmliche Apparatu-
ren, beispielsweise Kolonnen oder Mixer-Settler-Apparaturen.

Das Waschen und die Aufarbeitung des den Reaktor verlassenden Gemischs erfolgt dabei
im Allgemeinen wie beispielsweise in WO-A 2007/028715 beschrieben.

Nachfolgend wird die Erfindung anhand einer Zeichnung ndher erlautert.

Die einzige Figur zeigt schematisch einen Ejektor zur Durchflihrung des erfindungsgema-
en Verfahrens.

Ein Ejektor 1 umfasst ein Rohr 3, in das eine zentrale Dise 5 mindet. Das Rohr 3 um-
schlief3t einen Zulauf 7 zur zentralen Duse 5. Der Zulauf 7 ist rohrférmig gestaltet und weist
einen Abschnitt 9 auf, der entlang der Achse des Rohres 3 verlauft. Auf diese Weise wird
zwischen dem Abschnitt 9 des Zulaufs 7 und dem den Abschnitt 9 des Zulaufs 7 umge-
benden Rohr 3 ein Ringspalt 11 ausgebildet.

Uber den Zulauf 7 wird dem Ejektor 1 Phosgen zugefiihrt. Das Phosgen tritt aus dem Zu-
lauf 7 Uber die zentrale Dise 5 mit einer hohen Geschwindigkeit aus. Vorzugsweise ftritt
das Phosgen mit Schallgeschwindigkeit aus der zentralen Dise 5 aus.

Das aus der zentralen Diise 5 austretende Phosgen bildet einen sich aufweitenden Strahl
13, wodurch Medium aus der Umgebung mitgerissen wird. Hierdurch entsteht ein Unter-
druck im Ringspalt 11. Durch den am Ringspalt 11 entstehenden Unterdruck wird ein Amin
beispielsweise aus einem Vorratsbehalter, der das Amin enthalt, angesaugt, stromt durch
den Ringspalt 11 und gelangt in eine Mischzone 17, die sich an die zentrale Dise 5 im
Rohr 3 anschlief3t. Der Zulauf des Amins ist in der Figur durch Pfeile 15 dargestellit.

In der Mischzone 17, die sich an die zentrale Dise 5 im Rohr 3 anschliefdt, vermischen sich
das aus der zentralen Dise 5 ausstromende Phosgen und das vom Phosgen aus dem
Ringspalt 11 mitgerissene Amin zu einem Reaktionsgemisch. Aufgrund der hohen Ge-
schwindigkeit des Phosgens ist die Strédmung in der Mischzone 17 turbulent und es erfolgt
eine schnelle Vermischung von Amin und Phosgen.

Wie zuvor beschrieben, kdnnen das Amin und/oder das Phosgen gegebenenfalls ein I-
nertmedium enthalten. Bevorzugt als Inertmedium werden Stickstoff oder Chlorbenzol ein-
gesetzt.
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Aufgrund des Unterdrucks im Ringspalt 11 verdampft das Amin bereits bei Temperaturen
unterhalb der bevorzugten Reaktionstemperatur. Hierdurch wird die Reaktionsgeschwin-
digkeit des Amins mit dem Phosgen in der Mischzone 17 reduziert und es wird weniger
Isocyanat gebildet. Die Menge an Nebenprodukten, die zum Beispiel durch Reaktion des
Isocyanats mit dem Amin gebildet werden kann, nimmt dadurch ebenfalls ab.

An die Mischzone 17 schlief3t sich ein Diffusor 19 an. Im Diffusor 19 nimmt der Strdomungs-
querschnitt im Allgemeinen konstant zu. Hierzu weist der Diffusor 19 einen Offnungswinkel
a im Bereich von 4° bis 20°, bevorzugt von 6° bis 16 ° auf.

Im Diffusor 19 nimmt die Geschwindigkeit des Reaktionsgemisches ab. Gleichzeitig steigt
der Druck und mit dem Druck auch die Temperatur. Die Lange des Diffusors 19 wird vor-
zugsweise so gewahlt, dass am Diffusoraustritt die fir eine hohe Reaktonsgeschwindigkeit
erforderliche Reaktionstemperatur und der entsprechende Druck herrschen.

An den Diffusor 19 schlief3t sich ein Reaktor 21 an, in dem die Umsetzung des Amins mit
dem Phosgen zum Isocyanat erfolgt. Der Reaktor ist dabei vorzugsweise als Rohrreaktor
ausgebildet.

An den Reaktor kann sich eine Aufbereitungseinheit fiir das das Isocyanat enthaltende
Produktgemisch anschlief3en.

Beispiel

In einer erfindungsgemalien Injektordise werden 1,75 kg/h Toluylendiamin und 8,5 kg/h
Phosgen gemischt. Das Toluylendiamin liegt als 80:20 Isomerengemisch aus 2,4- und 2,6-
TDA vor. Die Reaktion wird bei einer Starttemperatur von 400°C und einem Druck von 2
bara durchgefihrt.

Das Phosgen wird Uber eine zentrale Dise mit einem Durchmesser von 1,6 mm zugefihrt
und miindet in einem Mischrohr mit einem Innendurchmesser von 2,9 mm und einem L/D-
Verhaltnis von 6. Der Eintrittsquerschnitt fiir das Amin betrigt 4,6 mm?. Der notwendige
Vordruck des Phosgens betragt 4,4 bara. Daraus ergibt sich eine rechnerische Geschwin-
digkeit im Mischrohr von 190 m/s. Das Phosgen tritt mit Schallgeschwindigkeit von 245 m/s
aus der Diise aus. Durch die Beschleunigung des Phosgens kiihlt dieses auf 360°C ab.
Der sich einstellende Druck zu Beginn der Mischzone und in der Ansaugleitung des Amins
betragt damit ca. 1,25 bara. Die Siedetemperatur des Amins kann aufgrund der Druckab-
senkung von 2 bara auf 1,25 bara von 315°C auf 295°C gesenkt werden. Aufgrund der
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verringerten Partialdricke der Edukte ist die Reaktionsgeschwindigkeit am Anfang der
Mischzone um mehr als 60% niedriger als zu den Bedingungen, die im Reaktor herrschen.

In dem sich an die Mischzone anschlieRenden Diffusor, der einen Offnungswinkel von 12°
aufweist, erweitert sich der Durchmesser von 2,9 mm auf 18 mm. Die Temperatur des Re-
aktionsgemisches, das den Diffusor durchstromt, erhdht sich auf 400°C und der Druck auf
2 bara.
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Patentanspriiche

Verfahren zur Herstellung von Isocyanaten durch Umsetzung der korrespondie-
renden Amine mit Phosgen in der Gasphase, gegebenenfalls in Gegenwart min-
destens eines Inertmediums, wobei das Phosgen durch einen ersten Einlass und
das Amin durch einen zweiten Einlass eines Ejektors (1) in einen Reaktor (21)
geleitet werden, dadurch gekennzeichnet, dass der erste Einlass und der zweite
Einlass in eine Mischzone (17) miinden, in der das Phosgen und das Amin zu ei-
nem Reaktionsgemisch gemischt werden und sich an die Mischzone (17) ein Dif-
fusor (19) anschliefdt, in dem Druck und Temperatur des Reaktionsgemischs aus
Phosgen und Amin erhéht werden.

Verfahren gemafly Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass durch die Stro-
mung des Phosgens durch den ersten Einlass im zweiten Einlass und in einem in
den zweiten Einlass miindenden Vorlauf des Amins ein Unterdruck erzeugt wird.

Verfahren gemaly Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dass der Druck
im zweiten Einlass und im in den zweiten Einlass miindenden Vorlauf im Bereich
von 0,01 bis 3 bara liegt.

Verfahren gemaf} einem der Anspriiche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, dass
der erste Einlass eine zentrale Diise (5) und der zweite Einlass ein die zentrale
Diise (5) umgebender Ringspalt (11) des Injektors (1) ist.

Verfahren gemaf einem der Anspriche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, dass
der Druck in der Mischzone (17) in einem Bereich von 0,05 bis 3 bara und die
Temperatur in der Mischzone (17) in einem Bereich von 200 bis 400°C liegt.

Verfahren gemald einem der Anspriche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, dass
die Temperatur im Diffusor (19) auf 250 bis 450°C und der Druck auf 0,5 bis
3 bara erhdht werden

Verfahren gemaf einem der Anspriche 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, dass
die Geschwindigkeit, mit der das Phosgen aus der zentralen Dise (5) austritt,
Schallgeschwindigkeit oder Uberschallgeschwindigkeit ist.

Verfahren gemaf einem der Anspriiche 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, dass
die Geschwindigkeit, mit der das Phosgen aus der zentralen Dise (5) austritt, im
Bereich von 200 bis 500 m/s liegt.
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10.

11.

12.

13.

14.

15.

Verfahren gemaf einem der Anspriche 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet, dass
die Geschwindigkeit, mit der das Amin aus dem Ringspalt (11) austritt, im Be-
reich von 30 bis 160 m/s liegt.

Verfahren gemaf einem der Anspriche 1 bis 9, dadurch gekennzeichnet, dass
das Verhaltnis von Lange zu Durchmesser der Mischzone (17) im Bereich von 2
bis 10 liegt.

Verfahren gemaf einem der Anspriiche 1 bis 10, dadurch gekennzeichnet, dass
die mittlere Geschwindigkeit in der Mischzone (17) im Bereich von 100 bis 250
m/s und die mittlere Geschwindigkeit des Reaktionsgemischs am Austritt aus
dem Diffusor (19) im Bereich von 1 bis 50 m/s liegt.

Verfahren gemaf einem der Anspriiche 1 bis 11, dadurch gekennzeichnet, dass
der Diffusor (19) einen Offnungswinkel (a) im Bereich von 4 bis 20° aufweist und
das Verhaltnis der Lange des Diffusors (19) bezogen auf den Durchmesser des
Diffusors (19) am Diffusoraustritt im Bereich von 3 bis 14 liegt.

Verfahren gemal} einem der Anspriiche 1 bis 12, dadurch gekennzeichnet, dass
das Verhaltnis des zweiten Einlasses, durch den das Amin zugegeben wird, zum
Offnungsquerschnitt des ersten Einlasses, durch den das Phosgen zugegeben
wird, im Bereich von 1 bis 20 liegt.

Verfahren gemaf einem der Anspriiche 1 bis 13, dadurch gekennzeichnet, dass
das Isocyanat ein Monoisocyanat oder Diisocyanat ist.

Verfahren gemaf einem der Anspriiche 1 bis 14, dadurch gekennzeichnet, dass
das eingesetzte Amin 1,6-Diaminohexan, monomeres 2,4’- und/oder 4,4'-
Methylen(diphenylamin), 2,4- und/oder 2,6-Toluylendiamin oder 1-Amino-3,3,5-
trimethyl-5-Aminomethylcyclohexan ist.
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