(19) (1DE 103 59 744 A1 2005.07.14

Bundesrepublik Deutschland
Deutsches Patent- und Markenamt

(12) Offenlegungsschrift

(21) Aktenzeichen: 103 59 744.1 1) intct”: B01J 8/02
(22) Anmeldetag: 19.12.2003
(43) Offenlegungstag: 14.07.2005

(71) Anmelder: (56) Fur die Beurteilung der Patentfahigkeit in Betracht
Uhde GmbH, 44141 Dortmund, DE gezogene Druckschriften:
US 3685971A
(74) Vertreter: US 3208833A
Patent- und Rechtsanwélte Meinke, Dabringhaus US 2632692 A
und Partner GbR, 44141 Dortmund WO 01/76 731 A1
(72) Erfinder:
Kowoll, Johannes, Dr., 44799 Bochum, DE;
Heinritz-Adrian, Max, 48145 Miinster, DE; Semrau,
Lothar, 45128 Essen, DE

Die folgenden Angaben sind den vom Anmelder eingereichten Unterlagen entnommen
Prifungsantrag gemaR § 44 PatG ist gestellt.
(54) Bezeichnung: Verfahren und Vorrichtung zum Eindiisen von Sauerstoff in einen Synthesereaktor

(57) Zusammenfassung: Mit einem Verfahren und einer
Vorrichtung zum Eindiuisen von Sauerstoff in einen Synthe-
sereaktor, beispielsweise zur Oxidehydrierung, mit im we-
sentlichen axialer Durchstromung des Gasgemisches
durch eine Katalysatorpackung, soll die Ein- und Durchmi-
schung des Sauerstoffes oberhalb des Katalysators insbe-
sondere fur Oxidehydrierungsverfahren deutlich verbessert , 1
werden.

Dies wird dadurch erreicht, dak der Sauerstoff in Reinform,
als Luft oder vermischt mit Inertgas oder Wasserdampf ei-
nem Uber der Katalysatorpackung angeordneten Ringver-
teilersystem zugefiihrt wird und aus einer Vielzahl von Aus-
tritts6ffnungen im Ringverteiler in einem von der Senkrech-
ten abweichenden schragen Winkel auf die Katalysatoro-
berflache gespriht wird.
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Beschreibung

[0001] Die Erfindung betrifft ein Verfahren und eine
Vorrichtung zum Eindisen von Sauerstoff in einen
Synthesereaktor, beispielsweise zur Oxidehydrie-
rung, mit im wesentlichen axialer Durchstromung des
Gasgemisches durch eine Katalysatorpackung.

Stand der Technik

[0002] Es gibt eine Reihe von katalytischen Verfah-
ren, bei denen in einem Reaktor dem behandelnden
Gas zusatzlich Sauerstoff zugefihrt wird, etwa bei
der sogenannten Oxidehydrierung von Propan oder
Butan, wobei der Sauerstoff in den Oxidehydrie-
rungsreaktoren dem einstromenden Gas vor dem
Eintritt in den Katalysator beigemischt wird. Es hat
sich gezeigt, dal} insbesondere die unregelmallige
Durchmischung des in den Katalysator einstromen-
den Gases mit Sauerstoff zu unbefriedigenden Er-
gebnissen fihrt, sei es, dal® es z.B. zu Rufbildung
oberhalb des Katalysator kommt oder zur unzurei-
chenden Wertstoffausbeute, etwa der Ausbeute an
Propylen.

Aufgabenstellung

[0003] Hier setzt die Erfindung an, deren Aufgabe
es ist, die Ein- und Durchmischung des Sauerstoffes
oberhalb des Katalysators insbesondere fir Oxyde-
hydrierungsverfahren deutlich zu verbessern.

[0004] Mit einem Verfahren der eingangs bezeich-
neten Art wird diese Aufgabe gemafR der Erfindung
dadurch gel6st, dal® der Sauerstoff in Reinform, als
Luft oder vermischt mit Intertgas oder Wasserdampf
einem Uber der Katalysatorpackung angeordneten
Ringverteilersystem zugefiuhrt wird und aus einer
Vielzahl von Austritts6ffnungen im Ringverteiler in ei-
nem von der Senkrechten abweichenden schragen
Winkel auf die Katalysatoroberflache gespriht wird.

[0005] Es hat sich gezeigt, dal durch diese Verfah-
rensweise eine Durchmischung innerhalb sehr kurzer
Zeit < 100 ms erreicht wird, so dal’ die Reaktionszeit
in Zonen mit Uberstdchiometrischen Sauerstoffkon-
zentrationen und die nicht katalytischen Reaktionen
minimiert werden. Da die Vermischung im freien
Raum stattfindet und die sauerstoffreiche Mischung
keinen Kontakt mit Wanden bzw. dem Katalysator
hat, wird die Schadigung von Werkstoffen durch den
eingedisten Sauerstoff minimiert.

[0006] Ausgestaltungen der Erfindung ergeben sich
aus den Unteranspriichen.

[0007] Je nach Konstruktion des Reaktors kann es
zweckmaRig sein, die Eindisung des Sauerstoffes
nur in Richtung der Reaktormitte durchzufiihren oder
auch nur in Richtung auf die Reaktorwand, wobei
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selbstverstandlich eine weitere Variante darin be-
steht, diese Einstromrichtungen des Sauerstoffes so-
wohl in der einen wie auch in der anderen Richtung
gleichzeitig ggf. in verschiedenen Axialebenen vorzu-
sehen. Mit den unterschiedlichen Anstréomwinkeln
kann man sich etwa bei einem Nachristen bereits
bestehender Anlagen der jeweiligen Reaktorbauwei-
se anpassen.

[0008] Zur Lésung der gestellten Aufgabe sieht die
Erfindung auch eine Vorrichtung vor, die sich aus-
zeichnet durch einen Ringverteiler aus mehreren
konzentrischen, mit Austritts6ffnungen versehenen
Ringrohren oberhalb eines Katalysatorbettes, wobei
die Austrittso6ffnungen zur Abgabe des Sauerstoffes
in einem von der Senkrechten abweichenden schra-
gen Winkel auf die Katalysatoroberflache ausgebildet
sind.

[0009] Die Gasaustrittsdffnungen kénnen als Boh-
rungen oder Disen ausgebildet sein.

Stand der Technik

[0010] Zum Stand der Technik seien an dieser Stelle
einige Literaturstellen erwahnt. So DE-OS 43 33 372,
die ein Herstellungsverfahren von Olefinen aus Me-
than enthaltenen Gasmischungen offenbart, oder die
US-5 935 489, die ein Verfahren und eine Vorrichtung
zur Synthesegasherstellung mit partieller Oxidation
zeigt oder die US-Patentschriften 2 518 583, 2 809
981 oder 2 954 281. Der US-2 584 391 ist die Eindi-
sung eines Reaktanden in von der Senkrechten ab-
weichenden Richtungen zu entnehmen, um einen ef-
fektiveren Kontakt zwischen festen und gasférmigen
Partikel in einem fluidisierten Bett eines Reaktors zu
erreichen.

[0011] Konstruktive Ausgestaltungen der Erfindung
ergeben sich aus den die Vorrichtung betreffenden
Unteranspriichen.

Ausfiuhrungsbeispiel

[0012] Weitere Merkmale, Einzelheiten und Vorteile
der Erfindung ergeben sich aufgrund der nachfolgen-
den Beschreibung sowie anhand der Zeichnung. Die-
se zeigt in

[0013] Fig. 1 eine stark vereinfachte Darstellung ei-
ner Vorrichtung nach der Erfindung sowie in

[0014] Fig. 2 eine DetailvergrofRerung als Schnitt-
zeichnung des Ringverteilersystems fir den Sauer-
stoffeintrag sowie in den

[0015] Fig.3 und Fig.4 Prinzipskizzen der Auf-
strdmrichtung von Sauerstoffpartikeln auf das Kataly-
satorbett bei unterschiedlichen Auftreffwinkeln.
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[0016] Der in Fig. 1 im Schnitt schematisch darge-
stellte, allgemein mit 1 bezeichnete Oxireaktor weist
ein Gaseintrittsrohr 2 auf, das einen horizontal ange-
ordneten Katalysator 3 zentrisch durchsetzt, wobei
oberhalb des Katalysatorbettes im Reaktor ein Gas-
dom 4 ausgebildet ist.

[0017] Das zentrische Gaseintrittsrohr 2 wird von ei-
nem Ringverteiler 5 fur Sauerstoff in Reinform, als
Luft oder vermischt mit Inertgas oder Wasserdampf
umgeben, wobei dieses Ringrohr 5 eine Mehrzahl
von mit Austrittséffnungen 6 ausgestatteten Ringroh-
ren 7 speist, die oberhalb des Katalysators 3 ange-
ordnet sind. Die Austrittséffnungen 6 sind so ange-
ordnet, dal3 der jeweilige Sauerstoffstrahl in einem
von der Senkrechten abweichenden Winkel auf die
Katalysatoroberflache auftritt, wobei in Fig. 3 die
senkrechte Auftrittsituation dargestellt ist und in
Fig. 4 eine der erfindungsgemafien Situationen.

[0018] In Eig. 1 ist der O,-Eintritt in den Ringvertei-
ler 5 lediglich durch Pfeile 8 angedeutet, auch der
Gasaustritt des Reaktors ist nur angedeutet und tragt
das Bezugszeichen 9.

[0019] Mit der auch in Fig. 4 angedeuteten schra-
gen Auftrittsrichtung des Sauerstoffstrahles auf das
Katalysatorbett wird u.a. erreicht, dal eine grof3rdu-
mige Zirkulation des sauerstoffhaltigen Gases verhin-
dert wird.

[0020] Wie in Fig. 3 angedeutet, treffen bei senk-
rechter Anstromung benachbarte Strahlen tiber dem
Katalysator aufeinander, wodurch es zu einer zu ver-
meidenden Zirkulation kommen kann.

[0021] Naturlich ist das beschriebene Ausfihrungs-
beispiel der Erfindung noch in vielfacher Hinsicht ab-
zuandern, ohne den Grundgedanken zu verlassen,
insbesondere kénnen die Auftrittswinkel je nach Bau-
art des Reaktors auch in anderer Weise gewahlt wer-
den.

Patentanspriiche

1. Verfahren zum Eindusen von Sauerstoff in ei-
nen Synthesereaktor, beispielsweise zur Oxidehyd-
rierung, mit im wesentlichen axialer Durchstrémung
des Gasgemisches durch eine Katalysatorpackung,
dadurch gekennzeichnet, dal} der Sauerstoff in Re-
inform, als Luft oder vermischt mit Inertgas oder Was-
serdampf einem Uber der Katalysatorpackung ange-
ordneten Ringverteilersystem zugefihrt wird und aus
einer Vielzahl von Austritts6ffnungen im Ringverteiler
in einem von der Senkrechten abweichenden schra-
gen Winkel auf die Katalysatoroberflache gespriht
wird.

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekenn-
zeichnet, dal3 die Eindisung des Sauerstoffes in
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Richtung auf die Reaktormitte und/oder in Richtung
auf die Reaktorwand vorgenommen wird.

3. Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, dadurch
gekennzeichnet, daf} die Eindiisung mittels Ringver-
teiler Austrittséffnungen auf in gleichen und/oder in
zueinander versetzten Radialebenen erfolgt.

4. Verfahren nach einem der vorangehenden An-
spriche, dadurch gekennzeichnet, dal die Eindi-
sung des Sauerstoffes in eine Ebene oberhalb des
Katalysatorbettes erfolgt, die eine Sauerstoffverweil-
zeit von < 1 Sekunde im Raum oberhalb des Kataly-
satorbettes sicherstellt.

5. Vorrichtung zum Eindisen von Sauerstoff in ei-
nen Synthesereaktor, beispielsweise zur Oxidehyd-
rierung, mit im wesentlichen axialer Durchstrémung
des Gasgemisches durch eine Katalysatorpackung,
insbesondere zur Durchfihrung des Verfahrens nach
einem der vorangehenden Anspriiche, gekennzeich-
net durch einen Ringverteiler aus mehreren konzent-
rischen, mit Austrittséffnungen (6) versehenen Ring-
rohren (7) oberhalb eines Katalysatorbettes (3), wo-
bei die Austrittséffnungen (6) zur Abgabe des Sauer-
stoffes in einem von der Senkrechten abweichenden
schragen Winkel auf die Katalysatoroberflache aus-
gebildet sind.

6. Vorrichtung nach Anspruch 5 mit einem zentra-
len Gaseintrittsrohr, das die Katalysatorpackung zen-
trisch durchsetzt, und mit einem Mischdom oberhalb
des Katalysatorbettes, gekennzeichnet durch einen
das zentrische Gasfiihrrohr (2) umgebenden Sauer-
stoffringverteiler (7).

7. Vorrichtung nach Anspruch 5 oder 6, dadurch
gekennzeichnet, dal® der Ringverteiler aus einer
Mehrzahl von koaxial positionierten Ringrohren (7)
gebildet ist mit Gasaustrittséffnungen (6), die eine
Gasstromung in Richtung auf die Reaktormitte ge-
wahrleisten.

8. Vorrichtung nach Anspruch 5 oder einem der
folgenden, dadurch gekennzeichnet, dal® die Gas-
austrittséffnungen (6) in wechselnder Folge zu be-
nachbarten Austrittséffnungen eines benachbarten
Ringrohres ausgerichtet sind.

9. Vorrichtung nach Anspruch 5 oder einem der
folgenden, dadurch gekennzeichnet, da} in den
Ringrohren Gasaustrittséffnungen (6) zum Gasein-
disen in Richtung auf das Reaktorinnere und in Rich-
tung auf den Reaktormantel vorgesehen sind.

10. Vorrichtung nach Anspruch 9, dadurch ge-
kennzeichnet, da® benachbarte Gasaustritts6ffnun-
gen (6) unterschiedliche Stromungsaustrittsrichtun-
gen aufweisen.
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11. Vorrichtung nach Anspruch 5 oder einem der
folgenden, dadurch gekennzeichnet, dal die Gas-
austrittséffnungen (6) als Bohrungen oder Disen
ausgebildet sind.

Es folgen 2 Blatt Zeichnungen
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Anhangende Zeichnungen

s< ! ¢
—_—
| 4 A
N I /'\\ /5-/
I AN A R
0] N\ - (€
// LN gU*
0000000| |+ |o000000
4\ /I - /_/3
\ / .
~__ _~ I \ 1
\ ' \
\\ ~J | h'S
> [ ! f=--> || N
ool Ll g

b\
\

TOOQQOO N~

\\\ N [\ W I\ W \
W \\ \ \\ W ANy \\

1 v@« w« AN YN AN AN YN

3

\
R,

Fig. 2

5/6



DE 103 59 744 A1 2005.07.14

Strahlen senkrecht zum Kat

Fig. 3
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Strahlen schrig zum Kat

Fig. 4
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