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(57)【要約】
【課題】容器の内壁と伝熱プレートとの間の隙間に起因
する問題を生じないプレート式反応器を提供する。
【解決手段】互いに対面して整列する複数の伝熱プレー
ト２を、この整列する方向において挟持板３及び保持棒
４によって挟持し、かつ伝熱プレート２の伝熱管１に接
するように、伝熱管１の延出方向において熱媒供給部５
を配置し、さらに伝熱プレート２間の隙間におけるガス
の通気方向において、前記隙間を通るガスを供給、排出
するためのガス分配部６を配置してプレート式反応器を
構成する。
【選択図】図１
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　ガス状の原料を反応させるための反応容器と、前記反応容器内に並んで設けられる複数
の伝熱プレートとを有し、
　前記伝熱プレートは、断面形状の周縁又は端縁で連結している複数の伝熱管を含み、
　隣り合う伝熱プレート間の隙間に触媒が充填されるプレート式反応器において、
　前記反応容器は、ガスの通気方向において、前記複数の伝熱プレートにおける両端を覆
い、隣り合う伝熱プレート間の隙間にガスを流通させるガス分配部と、
　前記伝熱プレートにおける前記伝熱管の両端に当接して前記伝熱管に熱媒を供給する熱
媒供給部と、
　前記伝熱プレートが並ぶ方向における両端の伝熱プレートに、少なくとも伝熱管の延出
方向に沿ってガスの通気を遮断するように当接して、前記複数の伝熱プレートを伝熱プレ
ートが並ぶ方向に挟持するプレート挟持部とを有し、前記ガス分配部、前記熱媒供給部、
及び前記プレート挟持部が前記複数の伝熱プレートを収容するように気密に接合されて構
成されることを特徴とするプレート式反応器。
【請求項２】
　前記プレート挟持部は、前記複数の伝熱プレートが並ぶ方向における両端の伝熱プレー
トの少なくとも一本の伝熱管に、伝熱管の延出方向において伝熱管全体に当接する一対の
挟持板と、これらの挟持板を貫通して保持する保持棒とから構成されることを特徴とする
請求項１に記載のプレート式反応器。
【請求項３】
　前記プレート挟持部は、前記複数の伝熱プレートが並ぶ方向における両端の伝熱プレー
トに、前記伝熱プレートの、ガスの通気方向における上流端の伝熱管の周縁に当接するこ
とを特徴とする請求項１又は２に記載のプレート式反応器。
【請求項４】
　隣り合う伝熱プレート間の隙間を、ガスの通気方向に沿って、充填された触媒を収容す
る複数の区画に仕切る仕切りをさらに有することを特徴とする請求項１～３のいずれか一
項に記載のプレート式反応器。
【請求項５】
　ガスの通気方向において、前記仕切りに重なる位置に前記保持棒が配置されることを特
徴とする請求項４に記載のプレート式反応器。
【請求項６】
　前記ガス分配部はマンホールをさらに有することを特徴とする請求項１～５のいずれか
一項に記載のプレート式反応器。
【請求項７】
前記ガス分配部は、反応容器内の圧力の上昇によるプレート式反応器の損傷を防止するた
めの安全装置をさらに有することを特徴とする請求項１～６のいずれか一項に記載のプレ
ート式反応器。
【請求項８】
　前記熱媒供給部は、熱媒供給部中の第一の熱媒に第二の熱媒を混合する熱媒混合装置を
さらに有することを特徴とする請求項１～７のいずれか一項に記載のプレート式反応器。
【請求項９】
　ガスの通気方向における前記複数の伝熱プレートの一端又は両端を覆う通気性の触媒保
護カバーをさらに有することを特徴とする請求項１～８のいずれか一項に記載のプレート
式反応器。
【請求項１０】
　反応容器に複数の伝熱プレートが並んで設けられており、伝熱プレート間の隙間に触媒
が充填されて触媒層が形成されるプレート式反応器を用いて、前記伝熱プレートを構成す
る複数の伝熱管に熱媒を供給し、前記反応容器に前記原料ガスを供給して、前記触媒の存
在下で原料ガスを反応させてガス状の反応生成物を生成する工程を含む反応生成物の製造
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方法において、
　前記プレート式反応器に、請求項１～９のいずれか一項に記載のプレート式反応器を用
いることを特徴とする反応生成物の製造方法。
【請求項１１】
　前記反応生成物を生成する工程が、
エチレンを酸化して酸化エチレンを生成する工程；
炭素数３及び４の炭化水素、ターシャリーブタノール、及び炭素数３及び４の不飽和脂肪
族アルデヒドからなる群から選ばれる少なくとも１種を酸化して炭素数３及び４の不飽和
脂肪族アルデヒド及び炭素数３及び４の不飽和脂肪酸の一方又は両方を生成する工程；
炭素数４以上の脂肪族炭化水素を酸化してマレイン酸 を生成する工程；
ｏ－キシレンを酸化してフタル酸 を生成する工程；
オレフィンを水素化してパラフィンを生成する工程；
カルボニル化合物を水素化してアルコールを生成する工程；
クメンハイドロパーオキサイドを酸分解してアセトンとフェノールを生成する工程；
ブテンを酸化脱水素してブタジエンを生成する工程；
エチルベンゼンを脱水素してスチレンを生成する工程；又は、
プロピレン及びアクロレインの一方又は両方、或いはイソブチレン及びメタクロレインの
一方又は両方を酸化して（メタ）アクロレイン及び（メタ）アクリル酸の一方又は両方を
生成する工程；であることを特徴とする請求項１０に記載の反応生成物の製造方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、ガス状の原料を反応させるためのプレート式反応器、及びそれを用いる反応
生成物の製造方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　気相接触酸化反応等の粒子状の触媒の存在下における原料ガスの反応に用いられる反応
器としては、ガス状の原料を反応させるための反応容器と、前記反応容器内に並んで設け
られる複数の伝熱プレートとを有し、前記伝熱プレートは、断面形状の周縁又は端縁で連
結している複数の伝熱管を含み、隣り合う伝熱プレート間の隙間に触媒が充填されるプレ
ート式反応器が知られている（例えば、特許文献１参照。）。このようなプレート式反応
器には、例えば複数の伝熱プレートが円筒状の反応容器内に並んで収容されてなるプレー
ト式反応器が知られている（例えば、特許文献２及び３参照。）。
【０００３】
　このようなプレート式反応器では、伝熱プレートが整列する方向における両端の伝熱プ
レートと反応容器の内壁との間に大きな隙間が生じる。前記のプレート式反応器は、この
隙間に伴う様々な問題を有している。
【０００４】
　まず、前記の隙間は反応には利用されないことから、前記容器は、このような隙間を含
んだ内容積の胴（シェル）となるため、大型化、重量化し、経済的にも不利である。
【０００５】
　また、前記プレート式反応器をプロピレン及びアクロレインの気相接触酸化反応による
アクリル酸の製造に長期間用いると、例えば原料ガス中のプロピレンが前記隙間に滞留し
たときに、原料ガスや反応生成ガスに含まれる水蒸気が凝縮し、プロピレンの爆鳴気を形
成する可能性がある。また、アクロレインが前記隙間に滞留したときには、自動酸化して
燃焼し、発熱によって高温となり、プレート式反応器自体を損傷することがある。さらに
、アクリル酸が前記隙間に滞留したときには、例えばプレート式反応器の停止時に凝縮し
、ポリマー化し、生成したポリマーが前記隙間を埋めて膨張し、プレート式反応器の損傷
に至ることがある。
【０００６】
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　さらに、前述のアクリル酸の製造では、反応時のプレート式反応器は２５０～４００℃
にもなり、反応を停止した時には常温になる。前述のアクリル酸の製造におけるプレート
式反応器の使用では、常温から４００℃までの温度にプレート式反応器が晒されることか
ら、前記隙間を封じた場合では、プレート式反応器を構成する部材の温度変化による膨張
や収縮によって、プレート式反応器が損傷することがある。このような不都合は、他の反
応においても、同様なことがいえる。
【特許文献１】特開２００４－２０２４３０号公報
【特許文献２】特公平５－５１３３６号公報
【特許文献３】特表２００３－５１３０５６号公報
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００７】
　本発明は、反応容器の内壁と伝熱プレートとの間の隙間に起因する問題を生じないプレ
ート式反応器を提供する。
【課題を解決するための手段】
【０００８】
　本発明は、複数の伝熱プレートが整列する方向において複数の伝熱プレートを挟んで保
持する構成を採用することにより、反応容器の内壁と伝熱プレートとの間の隙間に起因す
る問題を生じないプレート式反応器を提供する。
【０００９】
　すなわち本発明は、ガス状の原料を反応させるための反応容器と、前記反応容器内に並
んで設けられる複数の伝熱プレートとを有し、前記伝熱プレートは、断面形状の周縁又は
端縁で連結している複数の伝熱管を含み、隣り合う伝熱プレート間の隙間に触媒が充填さ
れるプレート式反応器において、前記反応容器は、ガスの通気方向において、前記複数の
伝熱プレートにおける両端を覆い、隣り合う伝熱プレート間の隙間にガスを流通させるガ
ス分配部と、前記伝熱プレートにおける前記伝熱管の両端に当接して前記伝熱管に熱媒を
供給する熱媒供給部と、前記伝熱プレートが並ぶ方向における両端の伝熱プレートに、少
なくとも伝熱管の延出方向に沿ってガスの通気を遮断するように当接して、前記複数の伝
熱プレートを伝熱プレートが並ぶ方向に挟持するプレート挟持部とを有し、前記ガス分配
部、前記熱媒供給部、及び前記プレート挟持部が前記複数の伝熱プレートを収容するよう
に気密に接合されて構成されるプレート式反応器を提供する。
【００１０】
　また本発明は、前記プレート挟持部が、前記複数の伝熱プレートが並ぶ方向における両
端の伝熱プレートの少なくとも一方の伝熱管に、伝熱管の延出方向において伝熱管全体に
当接する一対の挟持板と、これらの挟持板を貫通して保持する保持棒とから構成される前
記プレート式反応器を提供する。
【００１１】
　また本発明は、前記プレート挟持部が、前記複数の伝熱プレートが並ぶ方向における両
端の伝熱プレートに、前記伝熱プレートの、ガスの通気方向における上流端の伝熱管の周
縁に当接する前記プレート式反応器を提供する。
【００１２】
　また本発明は、隣り合う伝熱プレート間の隙間を、ガスの通気方向に沿って、充填され
た触媒を収容する複数の区画に仕切る仕切りをさらに有する前記プレート式反応器を提供
する。
【００１３】
　また本発明は、ガスの通気方向において、前記仕切りに重なる位置に前記保持棒が配置
される前記プレート式反応器を提供する。
【００１４】
　また本発明は、前記ガス分配部がマンホールをさらに有する前記プレート式反応器を提
供する。
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【００１５】
また本発明は、前記ガス分配部が反応容器内の圧力の上昇によるプレート式反応器の損傷
を防止するための安全装置をさらに有する前記プレート式反応器を提供する。
【００１６】
　また本発明は、前記熱媒供給部が、熱媒供給部中の第一の熱媒に第二の熱媒を混合する
熱媒混合装置をさらに有する前記プレート式反応器を提供する。
【００１７】
　また本発明は、ガスの通気方向における前記複数の伝熱プレートの一端又は両端を覆う
通気性の触媒保護カバーをさらに有する前記プレート式反応器を提供する。
【００１８】
　また本発明は、反応容器に複数の伝熱プレートが並んで設けられており、伝熱プレート
間の隙間に触媒が充填されて触媒層が形成されるプレート式反応器を用いて、前記伝熱プ
レートを構成する複数の伝熱管に熱媒を供給し、前記反応容器に前記原料ガスを供給して
、前記触媒の存在下で原料ガスを反応させてガス状の反応生成物を生成する工程を含む方
法において、前記プレート式反応器に、前述した本発明のプレート式反応器を用いる反応
生成物の製造方法を提供する。
【００１９】
また本発明は、前記反応生成物を生成する工程が、エチレンを酸化して酸化エチレンを生
成する工程；炭素数３及び４の炭化水素、ターシャリーブタノール、及び炭素数３及び４
の不飽和脂肪族アルデヒドからなる群から選ばれる少なくとも１種を酸化して炭素数３及
び４の不飽和脂肪族アルデヒド及び炭素数３及び４の不飽和脂肪酸の一方又は両方を生成
する工程；炭素数４以上の脂肪族炭化水素を酸化してマレイン酸 を生成する工程；ｏ－
キシレンを酸化してフタル酸 を生成する工程；オレフィンを水素化してパラフィンを生
成する工程；カルボニル化合物を水素化してアルコールを生成する工程；クメンハイドロ
パーオキサイドを酸分解してアセトンとフェノールを生成する工程；ブテンを酸化脱水素
してブタジエンを生成する工程；エチルベンゼンを脱水素してスチレンを生成する工程；
又は、プロピレン及びアクロレインの一方又は両方、或いはイソブチレン及びメタクロレ
インの一方又は両方を酸化して（メタ）アクロレイン及び（メタ）アクリル酸の一方又は
両方を生成する工程；である前記の方法を提供する。
【発明の効果】
【００２０】
　本発明は、前記反応容器を前記ガス分配部と前記熱媒供給部と前記プレート挟持部とに
よって構成することから、反応容器の内壁と伝熱プレートとの間の隙間にガスが滞留する
ことによるプレート式反応器の損傷が実質的に防止されるプレート式反応器を提供するこ
とができる。
【００２１】
　また本発明は、前記プレート挟持部が前記一対の挟持板と前記保持棒とから構成される
ことが、反応容器の内壁と伝熱プレートとの間の隙間にガスが滞留することによるプレー
ト式反応器の損傷を実質的かつ容易に防止する観点からより一層効果的である。
【００２２】
　また本発明は、前記プレート挟持部が、前記伝熱プレートにおける、ガスの通気方向に
おける上流端の伝熱管の周縁で伝熱プレートに当接することが、反応容器の内壁と伝熱プ
レートとの間の隙間にガスが滞留することによるプレート式反応器の損傷を実質的かつ容
易に防止する観点からさらに一層効果的である。
【００２３】
　また本発明は、前記仕切りをさらに有することが、プレート式反応器における使用準備
作業や保守点検作業を容易かつ迅速に行う観点からより一層効果的である。
【００２４】
　また本発明は、ガスの通気方向において、前記仕切りに重なる位置に前記保持棒が配置
されることが、プレート式反応器における使用準備作業や保守点検作業を容易かつ迅速に
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行う観点からさらに一層効果的である。
【００２５】
　また本発明は、前記ガス分配部がマンホールをさらに有することが、プレート式反応器
における使用準備作業や保守点検作業を容易かつ迅速に行う観点からさらに一層効果的で
ある。
【００２６】
　また本発明は、前記ガス分配部が安全装置を有することが、突発で異常な圧力上昇に対
処してプレート式反応器の損傷を防ぐ観点から、より一層効果的である。
【００２７】
　また本発明は、前記熱媒供給部が、熱媒供給部中の第一の熱媒に第二の熱媒を混合する
熱媒混合装置をさらに有することが、熱媒の温度の精密な調整を行う観点からより一層効
果的である。
【００２８】
　また本発明は、ガスの通気方向における前記複数の伝熱プレートの一端又は両端を覆う
通気性の触媒保護カバーをさらに有することが、充填された触媒を保護する観点からより
一層効果的である。
【００２９】
また、本発明は、本発明のプレート式反応器を用いて、前記触媒の存在下で原料ガスを反
応させてガス状の反応生成物を生成することにより、高い効率で反応生成物を製造するこ
とができる。
【００３０】
また、エチレンからの酸化エチレンの生成；炭素数３及び４の炭化水素、ターシャリーブ
タノール、及び炭素数３及び４の不飽和脂肪族アルデヒドからなる群から選ばれる少なく
とも１種からの、炭素数３及び４の不飽和脂肪族アルデヒド及び炭素数３及び４の不飽和
脂肪酸の一方又は両方の生成；炭素数４以上の脂肪族炭化水素からのマレイン酸 の生成
；ｏ－キシレンからのフタル酸の生成；オレフィンからのパラフィンの生成；カルボニル
化合物からのアルコールの生成；クメンハイドロパーオキサイドからのアセトンとフェノ
ールを生成する工程；ブテンからのブタジエンの生成；エチルベンゼンからのスチレンの
生成；又は、プロピレン及びアクロレインの一方又は両方、或いはイソブチレン及びメタ
クロレインの一方又は両方からの（メタ）アクロレイン及び（メタ）アクリル酸の一方又
は両方の生成；に本発明のプレート式反応器を用いることが、高い効率で反応生成物を製
造する観点からより一層効果的である。
【００３１】
　特に、プロピレン及びアクロレインの一方又は両方、或いはイソブチレン及びメタクロ
レインの一方又は両方からの（メタ）アクロレイン及び（メタ）アクリル酸の一方又は両
方の生成；に前記プレート式反応器を用いることは、プレート式反応器により高効率に（
メタ）アクロレイン及び／又は（メタ）アクリル酸を製造する観点からより効果的であり
、さらに、反応容器の内壁と伝熱プレートとの間の隙間にガスが滞留することによるプレ
ート式反応器の損傷が実質的に防止されることから、保守点検や運転準備の作業における
時間の短縮及び作業性の向上により、（メタ）アクロレイン及び／又は（メタ）アクリル
酸の製造の長期における生産性を高める観点からより一層効果的である。
【発明を実施するための最良の形態】
【００３２】
　本発明のプレート式反応器は、ガス状の原料を反応させるための反応容器と、前記反応
容器内に並んで設けられる複数の伝熱プレートとを有する。
【００３３】
　前記伝熱プレートは、断面形状の周縁又は端縁で連結している複数の伝熱管を含む。こ
のように伝熱プレートは、並列する複数の伝熱管を含む板状体である。伝熱プレートにお
いて、伝熱管は直接連結されていてもよいし、プレートやヒンジ等の適当な部材を介して
間接的に連結されていてもよい。
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【００３４】
　このような伝熱プレートは、特許文献１に開示されているような円弧又は楕円弧を主構
成要素とするパターン、矩形及び多角形の一部等の平面を主な構成要素とするパターン、
或いはこれらが組み合わされたパターンが連続して形成された二枚の波板を、両波板のパ
ターンの端に形成される凸縁で互いに接合することによって形成することができる。又は
伝熱プレートは、複数の前記伝熱管を周縁又は端縁で連結して形成することができる。又
は伝熱プレートは、複数の前記伝熱管を反応容器において周縁又は端縁で接するように積
み重ねて形成することができる。
【００３５】
　伝熱プレートの形状は、反応容器の形状や大きさに応じて決められるが、一般に矩形で
ある。また伝熱プレートの大きさは、反応容器の形状や大きさに応じて決められるが、例
えば矩形の伝熱プレートである場合には、縦（すなわち伝熱管の連結高さ）が０．５～１
０ｍであり、好ましくは０．５～５ｍ以下であり、さらに好ましくは０．５～３ｍである
。通常入手できる薄板鋼板のサイズから、伝熱プレートの縦が１．５ｍ以上の時は、縦が
１．５ｍ未満の二枚の伝熱プレートを接合するか、組み合わせて、一枚の伝熱プレートを
構成することもできる。また、横（すなわち伝熱管の長さ）が０．０５～２０ｍであり、
好ましくは通常３～１５ｍであり、より好ましくは６～１０ｍである。伝熱プレートの枚
数は、反応に用いられる触媒量によって決定されるが、通常、１０～３００枚である。
【００３６】
　反応容器において隣り合う伝熱プレートは、伝熱プレートの表面の凸縁が互いに対向す
るように並べられてもよいし、一方の伝熱プレートの表面の凸縁が他方の伝熱プレートの
表面の凹縁に対向するように並べられてもよい。隣り合う伝熱プレート間の距離は、伝熱
管の横断方向において伝熱プレート間に３～４０ｍｍの幅の隙間が形成されるように、各
伝熱プレートにおける伝熱管の長軸間の距離の平均値で２３～５０ｍｍ（隣り合う伝熱プ
レートにおける伝熱管の幅の半値の和の１．１～５倍）の範囲で設定することができる。
【００３７】
　伝熱プレートにおける伝熱管は、反応容器内の通気方向に対して横断する方向に配置さ
れる。伝熱管の延出方向と反応容器内の通気方向との角度は、反応容器内において伝熱管
がガスの通気方向に対して横断していれば特に限定されない。伝熱管は、反応容器内の通
気方向に対して直交する方向に延出するように形成されていること、すなわち伝熱管を流
れる熱媒の方向が反応容器内の通気方向に対して直交する方向であること、が、伝熱管中
の熱媒の温度の調整によって原料の反応を制御する観点からより好ましい。
【００３８】
　前記伝熱管は、伝熱管内の熱媒と伝熱管に外接する触媒層との間で熱が交換される伝熱
性を有する材料で形成される。このような材料としては、例えばステンレス及びカーボン
スチール、ハステロイ、チタン、アルミニウム、エンジニアリングプラスチック及び銅が
挙げられる。好ましくはステンレスが用いられる。ステンレスでは、３０４、３０４Ｌ、
３１６、及び３１６Ｌが好ましい。伝熱管の断面形状は、円形でもよいし、楕円形やラグ
ビーボール型等の略円形でもよいし、円弧を対称に接続してなる葉形でもよいし、矩形等
の多角形でもよい。伝熱管の断面形状における周縁とは、円形における周縁を意味し、伝
熱管の断面形状における端縁とは、略円形における長軸端の縁や、多角形における一角の
縁を意味する。
【００３９】
　一枚の伝熱プレート中の複数の伝熱管のそれぞれにおける断面の形状及び大きさは、一
定であってもよいし異なっていてもよい。伝熱管の断面形状の大きさは、例えば伝熱管の
幅が３～５０ｍｍであり、伝熱管の高さが１０～１００ｍｍである。
【００４０】
　前記プレート式反応器において、隣り合う伝熱プレート間の隙間には触媒が充填される
。前記触媒には、気相反応で管又は伝熱プレート間の隙間に充填される通常の粒状の触媒
を用いることができる。触媒は一種でも二種以上でもよい。このような触媒としては、例
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えば粒径（最長径）が１～２０ｍｍである触媒が挙げられる。また触媒の形状としては、
例えば球状、円柱状、ラシヒリング状が挙げられる。
【００４１】
　前記反応容器は、ガスの通気方向において、前記複数の伝熱プレートにおける両端を覆
い、隣り合う伝熱プレート間の隙間にガスを流通させるガス分配部と、前記伝熱プレート
における前記伝熱管の両端に当接して前記伝熱管に熱媒を供給する熱媒供給部と、前記伝
熱プレートが並ぶ方向における両端の伝熱プレートに、少なくとも伝熱管の延出方向に沿
ってガスの通気を遮断するように当接して、前記複数の伝熱プレートを伝熱プレートが並
ぶ方向に挟持するプレート挟持部とを有する。
【００４２】
　前記ガス分配部は、例えば、前記複数の伝熱プレートの端部に離間する覆いを形成し、
前記熱媒供給部及びプレート挟持部が形成する反応容器の側壁の両端を密閉する反応容器
カバーと、原料ガスが供給され、又は反応生成ガスが排出されるガスの通気口とから構成
することができる。前記反応容器カバーには、ドーム形状、円錐形状、四角垂形状、かま
ぼこ形状、三角柱形状、筐体等の種々の形状のカバーを用いることができる。また前記通
気口には、例えば反応容器カバーに開口するノズルとその端部に形成されるフランジとを
有する通常の通気口を用いることができる。前記反応容器カバーは、前記反応容器の側壁
に対して通常は一対が設けられ、これらは同一であってもよいし異なっていてもよい。ま
た前記通気口は、反応容器カバーに通常は一つ設けられるが、複数設けられていてもよい
。さらに前記通気口は、プレート式反応器において通常は一対設けられるが、これらは同
一であってもよいし異なっていてもよい。
【００４３】
　前記ガス分配部は、マンホールをさらに有することが、触媒の充填作業、及びプレート
式反応器の停止期間中の点検等の保守点検作業の際に作業者が反応容器内部に入れること
から好ましい。マンホールには、反応容器においてこのような作業のために設けられる通
常のマンホールを用いることができる。マンホールは、一体のガス分配部に対し、通常は
一つ設けられるが、複数設けられてもよい。
【００４４】
　前記ガス分配部は、反応容器内の圧力の上昇によるプレート式反応器の損傷を防止する
ための安全装置をさらに有することが、例えば反応ガスの圧力が異常に急上昇した時や異
常反応が起こった時にプレート式反応器の内のガスをプレート式反応器外に、安全に、緊
急に放出してプレート式反応器の損傷を防ぐ観点から好ましい。安全装置には、反応容器
においてこのような用途で設けられる通常の装置を用いることができる。安全装置は、一
体のガス分配部に対し、通常は一つ設けられるが、複数設けられてもよい。安全装置とし
ては、例えば安全弁及び破裂板が挙げられる。
【００４５】
　前記熱媒供給部には、プレート式反応器において、前記伝熱管に熱媒を供給するための
通常の装置を用いることができる。熱媒供給部は、複数の伝熱管の全てに一方向に熱媒を
供給する装置であってもよいし、複数の伝熱管の一部に一方向に熱媒を供給し、複数の伝
熱管の他の一部には逆方向に熱媒を供給する装置であってもよい。熱媒供給部は、前記伝
熱管を介して反応容器の内外で熱媒を循環させる装置であることが好ましい。
【００４６】
　前記熱媒供給部は、熱媒の温度を調整する装置を有することが、反応容器における反応
を制御する観点から好ましい。熱媒の温度を調整する熱媒供給部としては、このような熱
媒を用いる各種反応器に用いられる、温度の異なる熱媒を混合することができる装置が挙
げられ、例えば熱媒供給部中の第一の熱媒に第二の熱媒を混合する熱媒混合装置が挙げら
れる。
【００４７】
　前記熱媒混合装置には、例えば熱媒供給部内に突出し、熱媒供給部内に熱媒を分散して
供給することができる分配管、熱媒供給部内に設けられる通液板、及び通称スタティック
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ミキサーと呼ばれる静止型混合器を用いることができる。前記分配管としては、例えば分
配管の長手方向に沿って管壁にスリットや孔のような複数の通液口を有する分配管、及び
通液口を有する枝管をさらに有する分配管が挙げられる。
【００４８】
　前記分配管は、熱媒供給部内における熱媒の流れ方向に対して直交する方向に延出して
設けられることが好ましく、枝管を有する分配管は、主管と枝管とを有し、これらが共に
熱媒供給部内における熱媒の流れ方向に対して直交する方向に延出して設けられ、かつ主
管と枝管の延出方向が互いに直交するように設けられることが、異なる温度の熱媒の分散
における効率の向上及び圧力損失の抑制の観点から好ましい。
【００４９】
　前記プレート挟持部は、最も外側の伝熱プレートとの間においてガスが流通しないよう
に最も外側の伝熱プレートに接する部材である。プレート挟持部は、接する伝熱プレート
に向けて、またその反対方向へも変形しない部材であることが好ましい。
【００５０】
　挟持する伝熱プレートとの間の隙間にガスを流通させないプレート挟持部としては、例
えば、前記複数の伝熱プレートが並ぶ方向における両端の伝熱プレートに、前記伝熱プレ
ートの、ガスの通気方向における上流端の伝熱管の周縁に当接するプレート挟持部が挙げ
られる。このようなプレート挟持部は、伝熱プレートとプレート挟持部との間の隙間にお
けるガスの滞留部の形成を防止する観点から好ましい。
【００５１】
　また挟持方向における変形を生じないプレート挟持部としては、プレート式反応器にお
ける反応に対する十分な耐熱性と機械的強度とを有する一対の挟持板によって、複数の伝
熱プレートを挟持するプレート挟持部が挙げられる。前記挟持板としては、例えば、ステ
ンレス等の鋼板、及びセラミックス等の無機材料の板が挙げられる。挟持板の板厚は、反
応ガスの圧力や伝熱プレートの面積によって異なるが、１０～３００ｍｍであることが好
ましい。このようなプレート挟持部は、内外の圧力差による変形や熱応力による変形を抑
制する観点、及び製造の容易さの観点から好ましい。また前記挟持板は、十分な機械的強
度と反応容器の密閉性とが得られる範囲において、格子や複数の孔等の開口部を有してい
てもよい。このような挟持板は、挟持板の重量を軽減する観点から好ましい。
【００５２】
　また前記プレート挟持部は、複数の伝熱プレートを挟持する位置に固定されていてもよ
いし、挟持する方向に向けて複数の伝熱プレートに対して相対的に移動可能であってもよ
い。
【００５３】
　複数の伝熱プレートに対して相対的に移動可能なプレート挟持部としては、例えば、前
記複数の伝熱プレートが並ぶ方向における両端の伝熱プレートの少なくとも一本の伝熱管
に、伝熱管の延出方向において伝熱管全体に当接する一対の挟持板と、これらの挟持板を
貫通して保持する保持棒とから構成されるプレート挟持部が挙げられる。保持棒は、所定
の間隔で挟持板を対向方向に連結することができる部材である。このような保持棒として
は、例えば少なくとも先端部にナットが螺着可能なネジを有するステンレス等の鋼材によ
る棒が挙げられる。保持棒の材質は伝熱プレートや仕切りと同じ材料であることが好まし
い。保持棒の直径は、反応ガスの圧力や保持棒の本数によっても異なるが、２０～１００
ｍｍであることが好ましい。保持棒の本数は１０～５０本であることが好ましく、設置間
隔は２０～１００ｃｍであることが好ましい。このようなプレート挟持部は、挟持する伝
熱プレートとの間隔を微調整する観点、触媒の充填やプレート式反応器内部の点検時にお
ける足場を容易に設置する観点、及び他の条件のプレート式反応器への転用が可能である
観点から好ましい。
【００５４】
　前記反応容器は、前記ガス分配部と、前記熱媒供給部と、前記プレート挟持部とが、前
記複数の伝熱プレートを収容するように気密に接合されて構成される。これらの気密な接
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合は、隣接する部材を気密に接合する通常の技術を用いて行うことができ、例えば、隣接
する各部材を溶接することによって行ってもよいし、隣接する各部材をガスケット等のシ
ールを介してシールに向けて付勢して行ってもよい。
【００５５】
　本発明のプレート式反応器は、前述した構成要素以外の他の構成要素をさらに有してい
てもよい。このような他の構成要素としては、例えば、隣り合う伝熱プレート間の隙間を
複数の区画に仕切る仕切り、及び前記複数の伝熱プレートの一端又は両端に設けられる触
媒保護カバーが挙げられる。
【００５６】
　前記仕切りは、隣り合う伝熱プレート間の隙間に、反応容器内の通気方向に沿って設け
られ、前記隙間に複数の区画を形成する。前記仕切りは、各区画に触媒が充填されたとき
に、各区画に触媒を保持することができる部材であればよい。前記仕切りは、伝熱プレー
トと同じ材料で形成されることが好ましく、伝熱性を有することが好ましく、反応容器に
おける反応に対する反応性を有さないことが好ましく、反応容器における反応が発熱反応
である場合には耐熱性を有することが好ましい。また前記仕切りは、各区画内に充填され
た触媒を保持する観点、及び伝熱プレート間の距離を保つスペーサとして機能させる観点
から、剛性を有することが好ましい。剛性を有する仕切りは、特に挟持板と保持棒によっ
て、伝熱プレートを連結するとき、保持棒の締め付け力に対抗し、触媒を保護するスペー
サとして、より好ましい。このような仕切りとしては、例えば、ステンレス製或いはカー
ボンスチール製の板、角棒、丸棒、網、グラスウール、及びセラミック板が挙げられる。
【００５７】
　前記仕切りの形状は、各仕切りによって形成される区画に触媒が保持される形状であれ
ばよく、伝熱管と接する形状であってもよいし、密着する形状であってもよい。さらに前
記仕切りは、それぞれの伝熱管の外壁の表面に接する形状であることが、各区画内に充填
された触媒を保持する観点から好ましく、伝熱管の外壁の表面に密着する形状であること
がより好ましい。また前記仕切りは、正面図が隣り合う伝熱プレート間の最短距離の幅を
有する四角形となる形状であることが、仕切りを容易に設置する観点から好ましい。
【００５８】
　前記仕切りは、仕切りによって形成される区画の容積が、一区画への触媒の充填を正確
かつ容易に行うことができる観点から、１～５００Ｌとなる間隔で設けられることが好ま
しい。仕切りによって形成される区画のそれぞれの容積は、同一であってもよいし異なっ
ていてもよいが、全区画への触媒の正確かつ容易な充填の観点から同一であることが好ま
しい。前記一区画の容積は、１～１００Ｌが好ましく、１．５～３０Ｌであることがより
好ましく、２～１５Ｌであることが特に好ましい。仕切りの設置間隔は５ｃｍ～２ｍであ
ることが好ましく、１０ｃｍ～１ｍであることがより好ましく、２０～５０ｃｍであるこ
とがさらに好ましい。
【００５９】
　前記仕切りは、仕切りの性状に応じて適宜に伝熱プレート間の隙間に設けることができ
る。例えば可撓性を有する仕切りや、伝熱プレート間の最短距離の幅を有する形状の仕切
りは、予め反応容器に設置されている複数の伝熱プレートにおける隣り合う伝熱プレート
間の隙間に挿入することによって伝熱プレート間の隙間に設けることができる。可撓性を
有する仕切りや伝熱プレートの伝熱管の外縁に接しない部分を有する仕切りを使用すると
きは、別途、伝熱プレートの間隔を保持するスペーサ、又はスペーサとなる仕切りをさら
に使用することが好ましい。また、伝熱プレートの表面に密着する形状の仕切りは、反応
容器に伝熱プレートを設置する際に、伝熱プレートと仕切りとを交互に設置することによ
って伝熱プレート間の隙間に設けることができる。
【００６０】
　なお、前記仕切りが伝熱プレートの表面に密着しない形状に形成されている場合では、
触媒の形状は、伝熱プレートと仕切りとの隙間よりも触媒の最短径が大きい形状であるこ
とが、前記区画からの触媒の漏洩を防止する観点から好ましい。
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【００６１】
　隣り合う伝熱プレート間の隙間への触媒の充填は、各区画への触媒の充填によって行わ
れる。各区画には、一区画の容量と同量の触媒を一区画に連続して又は断続的に充填する
ことによって、触媒を充填することができる。触媒の適切な充填状態は、例えば区画間に
おける充填された触媒（触媒層）の天面の位置の対比や、各区画における前記天面の実測
値と各区画の前記天面の計算値との比較によって判断することができる。
【００６２】
　なお、前記プレート挟持部が、前記保持棒を有する場合では、保持棒が、ガスの通気方
向において、前記仕切りに重なる位置に配置されることが、プレート挟持部で挟持されて
いる複数の伝熱プレートの伝熱プレート間の隙間に触媒を迅速に充填する観点から好まし
い。
【００６３】
　前記触媒保護カバーは、通気性を有し、必要に応じて前記隙間に触媒を保持することが
でき、ガスの通気方向における前記複数の伝熱プレートの一端又は両端を覆う部材である
。触媒保護カバーは、伝熱プレートからの触媒の漏出や伝熱プレート間の触媒への異物の
混入を防止する観点から好ましい。また、触媒保護カバーは、可撓性を有する部材であっ
てもよいし、変形しない剛性を有する部材であってもよい。また触媒保護カバーは、複数
の伝熱プレートの端部全体を覆う部材であってもよいし、複数の伝熱プレートの端部を部
分的に（例えば前記区画毎に）覆う複数の部材であってもよい。このような触媒保護カバ
ーとしては、例えば耐熱性を有するネット、作業用の足場に用いられる穴あき板、ガスの
通気方向における前記区画の一端又は両端に着脱自在に設けられる、通気性を有する栓が
挙げられる。
【００６４】
　本発明のプレート式反応器は、固相の触媒の存在下で気相の原料を反応させる反応に用
いることができ、特に、使用時の反応器内の温度と準備や点検のための作業が行われる常
温との差が大きい条件での使用や、原料ガスや生成ガスが使用時の条件に長期に晒される
ことによるこれらのガスの変質が反応器の損傷を生じ得る条件で用いる場合、原料ガス成
分の反応に伴う反応熱が著しく大きくて熱によって触媒の劣化が起こりやすく、触媒層の
温度管理が重要な場合に、より顕著に効果を奏する。
【００６５】
　このような観点から、本発明のプレート式反応器は、反応生成物を製造する方法におい
て、固定床触媒反応器で、熱媒体で反応熱を制御しながら、反応を行うことで反応成績を
向上させる効果が得られる種類の反応に好適に用いられる。すなわち気相接触酸化反応で
ある、メタクロレイン及びメタクリル酸の少なくとも一方、アクロレイン及びアクリル酸
の少なくとも一方、マレイン酸、フタル酸、酸化エチレンを製造する方法、酸化脱水素反
応によるブタジエンを製造する方法、及び吸熱反応の反応熱を補うことによって反応転化
率を向上することができるスチレンの製造方法における反応器として好適に用いることが
できる。
【００６６】
特に、気相接触酸化反応によるアクリル酸又はメタクリル酸（（メタ）アクリル酸）の製
造に特に好適に用いることができる。すなわち、プロピレン及びアクロレインの一方又は
両方、或いはイソブチレン及びメタクロレインの一方又は両方を、分子状酸素含有ガスを
用いて触媒の存在下で酸化して（メタ）アクロレイン（アクロレイン又はメタクロレイン
）及び（メタ）アクリル酸の一方又は両方を製造する方法において、本発明のプレート式
反応器を好適に用いることができる。
【００６７】
　また、液相反応においても、固定床触媒反応器を用い、反応熱による温度上昇が触媒の
劣化を促進する場合や副生成物の生成を助長する場合にも適用が可能なことがある。
【００６８】
本質的に、本発明の製造方法は、隣り合う２枚の伝熱プレートの間に形成された触媒層を
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備えたプレート式反応器に対して適用することができ、前記プレート式反応器は熱交換能
を有しており、反応器に熱交換機能を必要とする発熱反応又は吸熱反応に用いることがで
きる。プレート式反応器を使用して反応生成物を製造する反応事例としては発熱反応の場
合と吸熱反応の場合が挙げられる。本発明の製造方法に適用可能な反応は、発熱又は吸熱
を伴う反応であれば特に限定されず、以下に示すものが好適に例示できる。
【００６９】
本発明の製造方法に適用可能な反応のうち、固定床触媒反応器が採用され、発熱を伴う反
応としては、（１）エチレンと酸素から酸化エチレンを生成する反応、（２）炭素数３及
び４の炭化水素、並びにターシャリーブタノールからなる群から選ばれる反応原料ガスの
少なくとも１種、または、炭素数３及び４の不飽和脂肪族アルデヒドからなる群から選ば
れる反応原料ガスの少なくとも１種と、酸素から、炭素数３及び４の不飽和脂肪族アルデ
ヒド、並びに炭素数３及び４の不飽和脂肪酸からなる群から選ばれる少なくとも一種の反
応生成物を生成する反応、（３）炭素数４以上の脂肪族炭化水素と、酸素からマレイン酸
 を生成する反応、（４）ｏ－キシレンと酸素からフタル酸 を生成する反応、（５）オレ
フィンの水素化によりパラフィンを生成する反応、（６）カルボニル化合物の水素化によ
りアルコールを生成する反応、（７）クメンハイドロパーオキサイドの酸分解によりアセ
トンとフェノールを生成する反応、（８）ブテンの酸化脱水素によるブタジエンの製造が
挙げられる。
【００７０】
一方、吸熱を伴う反応としては、エチルベンゼンの脱水素によりスチレンを生成する反応
が挙げられる。
【００７１】
本発明の製造方法を用いて製造される反応生成物としては、メタクロレイン及びメタクリ
ル酸の少なくとも一方、アクロレイン及びアクリル酸の少なくとも一方、マレイン酸、フ
タル酸、スチレン、酸化エチレン、及びブタジエンが好適に例示される。また、これら反
応生成物を得るための反応条件は、公知の反応条件を適用することが可能である。
【００７２】
例えば、（メタ）アクリル酸の製造は、反応器として本発明のプレート式反応器を用いる
以外は、特開２００３－２５２８０７号公報に記載されているような、プロパン、プロピ
レン又はイソブチレンを触媒の存在下で分子状酸素又はそれを含有するガスを用いて酸化
する公知の方法によって行うことができる。また前記触媒には、同公報に記載されている
ような、Ｍｏ－Ｖ－Ｔｅ系複合酸化物触媒、Ｍｏ－Ｖ－Ｓｂ系複合酸化物触媒、Ｍｏ－Ｂ
ｉ系複合酸化物触媒、及びＭｏ－Ｖ系複合酸化物触媒等の、（メタ）アクリル酸を生成す
る気相接触酸化反応での使用において公知の触媒を公知の用法で用いることができる。
【００７３】
　以下、本発明のプレート式反応器を、図面を用いてより具体的に説明する。
【００７４】
　本発明のプレート式反応器は、例えば図１～４に示すように、伝熱管１を有し、前記反
応容器内に並んで設けられる複数の伝熱プレート２と、伝熱プレート２が並ぶ方向におけ
る両端の伝熱プレート２に、少なくとも伝熱管１の延出方向に沿って当接して、複数の伝
熱プレート２を伝熱プレート２が並ぶ方向に挟持する一対の挟持板３及びこれらの挟持板
を連結する複数の保持棒４と、伝熱プレート２における伝熱管１の両端に当接して伝熱管
１に熱媒を供給する熱媒供給部５と、ガスの通気方向において、複数の伝熱プレート２に
おける両端を覆い、隣り合う伝熱プレート２間の隙間にガスを流通させるガス分配部６と
、隣り合う伝熱プレート２間の隙間を、ガスの通気方向に沿って、充填された触媒を収容
する複数の区画に仕切る仕切り７と、各区画の下端を塞ぐ不図示の通気栓とを有する。一
対の挟持板３及び保持棒４は前記プレート挟持部を構成している。隣り合う伝熱プレート
２間の隙間の各区画には触媒が充填される。
【００７５】
　伝熱管１は、例えば長径（Ｌ）が３０～５０ｍｍであり短径（Ｈ）が１０～２０ｍｍの



(13) JP 2010-69355 A 2010.4.2

10

20

30

40

50

断面形状が円弧、楕円弧、矩形及び多角形の一部を主構成要素とする形状である管である
。図５には、円弧を断面形状の構成要素とする、断面形状が葉形の伝熱管を示している。
図５中、伝熱管の長径をＬ、短径をＨで表す。
【００７６】
　伝熱プレート２は、複数の伝熱管２が断面形状の端縁で連結した形状を有している。伝
熱プレート２は、楕円弧が連続して形成された二枚の波板を両波板の弧の端に形成される
凸縁で互いに接合することによって形成されている。隣り合う伝熱プレート２は、表面の
凸縁同士が対向するように並列していてもよいが、図１のプレート式反応器では、一方の
伝熱プレート２の表面の凸縁と、他方の伝熱プレート２の表面の凹縁とが対向するように
並列している。
【００７７】
　伝熱プレート２は、全て同じ伝熱管１で構成してもよいし、断面の大きさが異なる伝熱
管１によって構成してもよい。例えば伝熱プレート２は、断面の大きさが異なる三種の伝
熱管のそれぞれによって、伝熱プレート２の上部、中部、及び下部が構成されていてもよ
い。より具体的には、伝熱プレート２は、三種の伝熱管のそれぞれの長軸が一直線上に配
置されるように形成され、例えば、伝熱プレート２の上部は、伝熱プレート２の高さの２
０％分が最も断面の大きさが大きい伝熱管ａで構成され、伝熱プレート２の中部は、伝熱
プレート２の高さの３０％分が二番目に断面の大きさが大きい伝熱管ｂで構成され、伝熱
プレート２の下部は、伝熱プレート２の高さの４０％分が最も断面の大きさの小さい伝熱
管ｃで構成され、伝熱プレート２の高さの１０％分は、伝熱プレート２の上端部及び下端
部の接合板部で形成されていてもよい。伝熱管ａの断面形状としては、例えば長径（Ｌ）
が５０ｍｍであり、短径（Ｈ）が２０ｍｍの葉形であり、伝熱管ｂの断面形状は、例えば
長径（Ｌ）が４０ｍｍであり、短径（Ｈ）が１６ｍｍの葉形であり、伝熱管ｃの断面形状
は、例えば長径（Ｌ）が３０ｍｍであり、短径（Ｈ）が１０ｍｍの葉形である。
【００７８】
　伝熱プレート２は、同じ間隔で並列していてもよいし、異なる間隔で並列していてもよ
い。例えば伝熱プレート２は、伝熱管ａの外壁間の最短距離が１４ｍｍ（各伝熱プレート
２の伝熱管の長軸間の距離が３０ｍｍ）の等間隔で並列している。
【００７９】
　挟持板３は、図６に示すように、一対の板であり、例えばステンレス製の一対の板であ
る。挟持板３は、縁部で保持棒４によって結合することができるように、伝熱プレート２
よりも大きく形成されている。
【００８０】
　保持棒４は、図１及び図６に示すように、一対の挟持板３を貫通して連結する複数の棒
であり、例えば両端部にネジを有するステンレス製の棒である。挟持板３は、図１及び図
２に示すように、保持棒４の両端部において、伝熱プレート２の上部の伝熱管１（前記伝
熱管ａ）の外周に接する位置に、ナットによって固定される。挟持板３は、保持棒４のネ
ジの設置長さの範囲で、伝熱プレート２を挟持する方向において位置を変えて固定するこ
とができる。また保持棒４は、図６に示すように、上下方向において、伝熱プレート２間
の隙間に配置される仕切り７と重なる位置に配置されている。
【００８１】
　熱媒供給部５は、図３に示すように、伝熱プレート２の伝熱管１の両端に接する一対の
容器であり、例えば接する伝熱管１に対応する開口部を有するステンレス製のジャケット
である。熱媒供給部５は、一対のジャケットのうちの一方又は両方にノズル８を有する。
ノズル８を介して、熱媒は前記ジャケットに供給され、また前記ジャケットから排出され
る。熱媒供給部５は、例えば図３中の矢印Ｙで示されるように、一方のジャケットから他
方のジャケットへ熱媒が全ての伝熱管１において一方向に流れるように設けられている。
なお、熱媒供給部５は、ネジ及びナット等の通常の固定部材と、ガスケット等のシールと
を用いて、挟持板３の側縁部において、挟持板３と互いに気密に接合することができる。
【００８２】
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　ガス分配部６は、図１及び図２に示すように、挟持板３の上端縁と前記ジャケットの上
端縁、及び挟持板３の下端縁と前記ジャケットの下端縁、のそれぞれに、例えば前記固定
部材とシールとを用いて気密に接合して複数の伝熱プレート２の両端を覆う一対の部材で
ある。ガス分配部６は、例えば、かまぼこ型のステンレス製の蓋である。ガス分配部６は
、前記蓋のそれぞれに、ノズル９とマンホール１０とを有する。一方の蓋のノズル９を介
して、ガスが伝熱プレート２間の隙間に向けて供給され、また前記隙間から他方の蓋のノ
ズル９を介してガスが排出される。マンホール１０は、ガス分配部６が設置された状態で
ガス分配部６に対して作業員が出入りするための開閉扉である。ノズル９及びマンホール
１０の配置は特に限定されないが、ガス分配部６がかまぼこ型の蓋である場合では、例え
ば図２に示すように、ノズル９は蓋の一端部に設けられ、マンホール１０は蓋の他端部に
設けられる。さらにガス分配部６には、圧力の異常な急上昇時や異常反応時の安全対策と
して、安全弁や破裂版等の不図示の安全装置が、入口部及び／或いは出口部のガス分配部
６の本体やノズル９に設置される。
【００８３】
　仕切り７は、隣り合う伝熱プレート２の間を、プレート式反応器におけるガスの通気方
向Ｘに沿って設けられている。仕切り７は、プレート式反応器全体において同じ間隔で設
けられていてもよいし、異なる間隔で設けられていてもよい。仕切り７は、例えば４００
ｍｍの同じ間隔で並列して設けられ、伝熱プレート２間の隙間に１２Ｌの容積の複数の区
画を形成している。
【００８４】
　仕切り７には、各区画に触媒が充填されたときに、充填された触媒を各区画に保持する
ことができる部材が用いられる。仕切り７には、例えば図７～９に示すように、伝熱プレ
ート２の表面の凹凸に密着する側縁を有する形状の板や網を用いることができる。
【００８５】
　また仕切り７には、各区画に充填された触媒が仕切り７との間の隙間から隣り合う区画
に漏れなければ、隣り合う伝熱プレート２の上部の伝熱管（前記の伝熱管ａ）に接し、伝
熱プレート２における他の伝熱管の凸縁及び凹縁には当接しない部材を用いることができ
る。例えば仕切り７には、図１０及び１１に示すように、隣り合う伝熱プレート２間の最
短距離の直径又は幅を有する丸棒や角棒を用いることができる。
【００８６】
　さらに仕切り７は、図８に示すように、充填される触媒の粒の大きさよりも小さな目を
有する網であってもよいし、各区画に充填された触媒が隣り合う区画に漏れなければ、図
９に示すように、より大きな目（例えば触媒の最短径の０．８倍以下）を有する網であっ
てもよい。
【００８７】
　隣り合う二枚の伝熱プレート２が、一方の伝熱プレート２の凸縁に他方の伝熱プレート
２の凹縁が対向するように並列する場合では、仕切り７には、図１２に示すように、仕切
り７の側縁が、伝熱プレート２の凹縁に向けて突出し、伝熱プレート２の凸縁から離間す
るジグザグ型の板や網を用いることができる。このような仕切り７は、一方の凸縁に他方
の凹縁が対向するように並列する二枚の伝熱プレート２の距離（各伝熱プレート２におけ
る伝熱管１の長軸間の距離の平均値）が、各伝熱プレート２における伝熱管の最大の短径
の半値の和の０．９～１．５倍であるときに、好適に用いることができる。
【００８８】
　図７～９及び１２に示すような、伝熱プレート２の表面の凹凸に接する側縁を有する形
状の仕切り７は、伝熱プレート２を整列させる際に、伝熱プレート２とそれに当接する仕
切り７とを交互に設置することによって二枚の伝熱プレート２間に設けられる。図１０及
び１１に示すような、隣り合う伝熱プレート２間の最短距離の直径又は幅を有する仕切り
７は、伝熱プレート２とそれに当接する仕切り７とを交互に設置することによって二枚の
伝熱プレート２間に設けてもよいし、既に併設されている伝熱プレート２の隣り合う伝熱
プレート２の間に挿入することによって設けてもよい。網又は薄い鋼板のように可撓性を
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有する仕切り７は、既に併設されている伝熱プレート２の隣り合う伝熱プレート２の間に
挿入することによって設けることも可能である。
【００８９】
　図１のプレート式反応器は、例えば、複数の伝熱プレート２を、必要に応じて仕切り７
と交互に並べて、所定の間隔の隙間を有して整列させ、伝熱プレート２の整列した方向に
おいて挟持板３が伝熱プレート２の上部の伝熱管１の長手方向における全ての周縁に接す
るように挟持板３で複数の伝熱プレート２を挟持し、複数の伝熱プレート２を挟持してい
る位置において挟持板３を保持棒４によって固定し、伝熱管１の延出方向において伝熱管
１に接するように熱媒供給部５を配置し、挟持板３と互いに気密に固定することによって
伝熱管１に接する位置において熱媒供給部５を固定し、挟持板３及び熱媒供給部５の上端
縁と下端縁のそれぞれが形成する開口をガス分配部６で密閉し、伝熱プレート２間の隙間
に形成された各区画の下端を前記通気栓で塞ぐことによって構成することができる。通気
栓は、ガス分配部６による密閉の前に設置してもよい。
【００９０】
　伝熱プレート２間への触媒の充填は、マンホール１０を介してプレート式反応器内の上
部に機材を搬入し、必要に応じて保持棒４上に作業用の足場を組み、各区画へ触媒の充填
することによって行われる。伝熱プレート２と仕切り７とによって形成されている区画は
全て同じ容積を有していることから、一区画の容量と同等の容量（例えば一区画の容量に
対して９５～１００％の体積）の触媒が各区画に充填される。
【００９１】
　触媒の良好な充填状態は、触媒の充填高さの理論値と実測値との比較（例えば理論値に
対する実測値の誤差が１０％以内）や、各区画間での触媒の充填高さの比較（例えば各区
画間の充填高さの差が充填高さの２％以内）によって判断することができる。
【００９２】
　充填された触媒は、例えば作業員が下部の蓋のマンホール１０からプレート式反応器の
内部に入り、前記通気栓を区画の下端から外すことによって抜き出すことができる。
【００９３】
　プロパン又はプロピレンから気相接触酸化反応によりアクロレインを生成し、得られた
アクロレインからさらに気相接触酸化反応によりアクリル酸を生成する場合の、前者の気
相接触酸化反応に前記プレート式反応器を用いる場合では、例えば特開２００３－１５１
８０７号公報に記載されているような、原子比がＭｏ：Ｂｉ：Ｃｏ：Ｆｅ：Ｎａ：Ｂ：Ｋ
：Ｓｉ：Ｏ＝１２：１：０．６：７：０．１：０．２：０．１：１８：Ｘ（但しＸはそれ
ぞれの金属元素の酸化状態により定まる値である）のＭｏ－Ｂｉ系複合酸化物触媒が伝熱
プレート２間に充填される。また伝熱プレート２の上方のノズル９から、プロピレン、空
気、及び水蒸気からなる原料ガスが供給され、３００～３５０℃の熱媒が熱媒供給部５か
ら各伝熱管１に供給される。反応時におけるプレート式反応器の内圧は例えば１５０～２
００ｋＰａ（キロパスカル）である。
【００９４】
　原料ガス中のプロピレンは、伝熱プレート２間における触媒層をＸ方向に通過する際に
酸化されてアクロレイン及びアクリル酸となる。酸化に伴う発熱は伝熱管１内を流れる熱
媒に吸収され、生成したアクロレイン及びアクリル酸は伝熱プレート２の下方のノズル９
から排出される。
【００９５】
　前記プレート式反応器では、挟持板３の表面と伝熱プレート２の上部の伝熱管１（前記
伝熱管ａ）の表面とが接していることから、伝熱プレート２と挟持板３との間の隙間にお
けるガスの通気が遮断されるが、挟持板３に接する伝熱プレート２の上端からその伝熱プ
レート２における最上流の位置の伝熱管１までに隙間が生じ、この上部の隙間に原料ガス
が滞留し得る。また前記プレート式反応器では、挟持板３に接する伝熱プレート２の下端
からその伝熱プレート２における中部の伝熱管１までに隙間が生じ、この下部の隙間に生
成ガスが滞留し得る。
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【００９６】
　しかしながら、これらの隙間は、伝熱プレート２の幅と同じ長さを有するものの、上部
の隙間の幅は伝熱管ａの幅の半値程度であり、下部の隙間の幅は、伝熱管ａの幅の半値と
伝熱管ｂ及びｃの幅の半値程度である。すなわち前記プレート式反応器には、挟持板３と
それに接する伝熱プレート２との間に、反応容器の内容積に対して非常に小さい（薄い）
隙間しか形成されない。したがって、原料ガスや生成ガスの変質が生じたとしてもその影
響は極めて小さいことから、反応容器内のガスの滞留に起因するプレート式反応器の損傷
が防がれる。前記隙間には、この隙間を埋めるために、粘土やセメント等の無機物を詰め
ることが可能であり、あるいは伝熱プレートに対向する挟持板の一面に、伝熱プレートの
凹凸に対応する凹凸を設けることが可能である。
【００９７】
また、供給される原料ガスは、通常、大気圧より高い圧力であり、原料ガスや生成ガスの
変質等の原因によってプレート式反応器の内部の圧力が非常に高くなる場合がある。この
場合では、プレート式反応器内のガスが前記安全装置から速やかに外部に放出され、圧力
の急な上昇によるプレート式反応器の損傷が予防される。
【００９８】
　なお、挟持板は反応時の圧力がかかる状態においても伝熱プレート２を保持する必要が
ある。伝熱プレート２が大きくなると、挟持板には全体として強い力がかかる。この場合
、挟持板の板厚が厚くなり、挟持板の重量が大きくなることも考えられる。この場合、保
持棒４を支える部分以外は格子状の板のように、十分に補強されている構造の板を用いる
ことによって、前記の圧力のかかる反応時においても伝熱プレート２を支えることが可能
である。
【００９９】
　したがって前記プレート式反応器では、挟持板３に代えて、図１３に示すような、矩形
の板の中央部に矩形の開口を有する枠と、枠の開口の全体にわたって設けられ、枠の内側
の辺に対して斜めに延出しかつ交差する格子とからなる、中央部に開口を有するか薄い板
厚の挟持板１３を用いることができる。挟持板１３は、前記枠と伝熱管ａ及び伝熱管ｃの
周縁とが、伝熱管の長手方向の全体で接するようにナットによって固定されて、伝熱プレ
ート２を挟持している。このような挟持板１３によれば、伝熱プレート２と挟持板１３と
の間のガスの通気を遮断することができ、十分な機械的強度を確保することができ、挟持
板に要する鋼材の量を削減することができ、かつ挟持板３の使用に比べてガスの滞留部を
さらに小さくすることができる。
【０１００】
　また、前記プレート式反応器では、熱媒供給部５に代えて、図１４に示すような、熱媒
が供給され、また排出される第一のジャケット２１と、伝熱管１から排出された熱媒を他
の伝熱管１に供給する流路を形成する第二のジャケット２２とからなる熱媒供給部を用い
ることができる。第一のジャケット２１は、設置したときの高さ方向に二つの室を形成す
るように内部を分割する流路分離板２３と、形成されたそれぞれの室に設けられるノズル
２４、２５とを有する。第二のジャケット２２は、ノズル及び流路分離板を有さず、全体
で一つの室を形成する。
【０１０１】
　このような熱媒供給部によれば、第一のジャケット２１における第一室にノズル２４を
介して供給された熱媒が、例えば伝熱プレート２の上部の伝熱管１（前記伝熱管ａ）を通
って第二のジャケット２２に供給され、第二のジャケット２２において反転して伝熱プレ
ートの中部及び下部の伝熱管１（前記伝熱管ｂ及びｃ）を通って第一のジャケット２１に
おける第二室に供給され、ノズル２５を介して外部に排出される。（メタ）アクリル酸の
製造における気相接触酸化反応に前記プレート式反応器を用いる場合では、この反応は発
熱反応であることから、伝熱管ａを通る熱媒は初期の大きな反応熱を吸収して加熱され、
初期の温度よりも高い温度の熱媒となって伝熱管ｂ及びｃを流れる。このように前記熱媒
供給部は、一種類の熱媒の供給により、触媒層において温度の異なる二つの反応帯域を形
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成することができる。外部に排出された熱媒体は、熱交換器からなる温度制御装置（図に
は示されていない）によって、温度が調整された後、再度、プレート式反応器の例えばジ
ャケット２１のノズル２４に循環される。
【０１０２】
　なお、流路分離板２３を第一の流路分離板とし、第一のジャケット２１において第一の
流路分離板とノズル２５との間に第二の流路分離板を配置し、第二のジャケット２２にお
いて、前記高さ方向における第一及び第二の流路分離板と第二の流路分離板との間に、第
二のジャケット２２内に二つの室を形成する第三の流路分離板を設けることによって、第
一及び第二のジャケット２１、２２間を熱媒が二往復する熱媒の流路を形成することがで
きる。同様にして第一及び第二のジャケットにさらに流路分離板を配置することによって
、一種類の熱媒の供給により、触媒層において温度の異なる複数の反応帯域を形成するこ
とができる。
【０１０３】
　また、前記プレート式反応器には、熱媒供給部５に代えて、図１４に示すような、熱媒
混合装置をさらに有する熱媒供給部を用いることができる。熱媒混合装置は、ジャケット
内外を連通するさらなるノズル３１と、ジャケット内部においてノズル３１に連結し、ジ
ャケット内の熱媒の流れ方向に対して直交する方向に延出する分配管３２とを有する。分
配管３２は、例えば先端が塞がれており、分配管の長手方向の全体にわたって複数の孔が
設けられている管である。
【０１０４】
　このような熱媒供給部によれば、ジャケット内の熱媒とは温度の異なる熱媒を分配管３
２から供給することによって、分配管３２からの熱媒がジャケット内の熱媒に速やかに混
合し、ジャケット内の熱媒の温度を調整することができる。前記プレート式反応器には、
第一のジャケット２１の前記第二室及び第二のジャケット２２の一方又は両方に前記分配
管を有する熱媒供給部等の、前述した流路分離板と前記分配管との両方を有する熱媒供給
部を用いることもできる。
【０１０５】
　なお、仕切り７は、例えば伝熱プレート２の端部に設けられた孔や輪のような係合部に
掛かるフックを有し、このフックを係合部に係止することによって仕切り７を張設するこ
とによって、隣り合う伝熱プレート２間の隙間に設けることも可能である。このような構
成によれば、グラスウール等の保形性を有さない材料を仕切り７に用いることができる。
【０１０６】
　また、作業用の足場、充填された触媒の保護、及び供給されるガスの分配の目的で、複
数の伝熱プレート２の上方の保持棒４上に穴あき板を配置してもよい。穴あき板には、作
業用の足場として十分な機械的強度を有する共に、例えば充填される触媒の最長径に対し
て０．２０～０．９９倍の径を有する孔が２０～５０％の開口率で設けられている一枚以
上の板を用いることができる。
【０１０７】
　前記プレート式反応器は、複数の伝熱プレート２を、一対の挟持板３によって挟持して
保持する。挟持板３は、伝熱プレート２の上部の伝熱管の外表面で伝熱プレート２と接す
ることから、ガスが滞留する隙間が伝熱プレート２と反応容器との間には実質的には形成
されない。したがって、前記プレート式反応器は、滞留するガスの燃焼や変質による伝熱
プレート２の破損を防止することができる。
【０１０８】
　また前記プレート式反応器は、ガスの通気方向に沿って、充填された触媒を収容する複
数の区画に仕切る仕切り７を有することから、伝熱プレート２間の隙間に触媒を容易に均
一に充填することができる。
【０１０９】
　また前記プレート式反応器は、各区画の下端を塞ぐ通気栓を有することから、前記隙間
に充填された触媒を区画毎に抜き出すことができる。したがって、交換や再充填が必要な
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触媒層の一部のみを区画毎に抜き出すことができることから、触媒の均一な充填や触媒の
交換をより迅速に行うことができる。
【０１１０】
　また前記プレート式反応器は、伝熱プレート２の上部が最も断面の大きな伝熱管によっ
て構成され、伝熱プレート２の中部が二番目に断面の大きな伝熱管によって構成され、伝
熱プレート２の下部が最も断面の小さな伝熱管によって構成されており、伝熱プレート２
が等間隔に整列することから、ガスの通気方向Ｘにおいて上流側から下流側に向けて段階
的に幅が拡大する前記隙間を形成することができる。したがって、気相接触酸化反応等の
発熱反応における除熱に前記プレート式反応器を用いる場合に、ガスの通気方向Ｘにおけ
る上流側の除熱効率を、ガスの流路の幅によって、下流側に比べてより高めることができ
る。
【０１１１】
　また前記プレート式反応器は、挟持板３が保持棒４の両端部においてナットによって固
定されることから、挟持板３を、保持棒４のネジの設置長さの範囲で、伝熱プレート２を
挟持する方向において、位置を変えて固定することができる。したがって、伝熱プレート
２の整列による複数の伝熱プレート２の整列長さに応じて、一対の挟持板３間の距離を微
調整することができる。
【０１１２】
　また前記プレート式反応器は、保持棒４が、上下方向（ガスの通気方向Ｘ）において、
仕切り７と重なる位置に配置されていることから、保持棒４によって妨げられずに、各区
画への触媒の充填や各区画からの触媒の抜き出しを行うことができる。したがって、触媒
の充填や抜き出しを迅速に行うことができ、このような保守作業に要する時間が短縮され
、その結果、プレート式反応器による製造では、アクロレイン及びアクリル酸、マレイン
酸、フタル酸、スチレン、酸化エチレン、ブタジエン等の反応生成物の中期又は長期にお
ける（例えば年間における、又はプレート式反応器の総運転時間における）生産性を高め
ることができる。
【０１１３】
　また前記プレート式反応器は、ガス分配部６がマンホール１０を有することから、プレ
ート式反応器の端部を解体することなく触媒の充填やプレート式反応器内部の保守点検作
業を行うことができる。したがって、このような保守作業に要する時間が短縮され、その
結果、プレート式反応器による製造では反応生成物の中、長期における生産性をより一層
高めることができる。
【産業上の利用可能性】
【０１１４】
　プレート式反応器のような反応器は、一般に保安や保守のための定期的な点検を要する
。本発明のプレート式反応器は、反応容器の内部にガスが滞留する隙間を実質的に有さな
いことから保安の観点から優れており、また触媒の充填やプレート式反応器内部の保守点
検を迅速に行うことができる。このように本発明のプレート式反応器は、保守点検を含め
た長期の使用における安全性、安定性、利便性、及び生産性に優れており、産業上の利用
の観点から多大な効果を奏する。
【図面の簡単な説明】
【０１１５】
【図１】本発明のプレート式反応器の一実施の形態の構成の要部を概略的に示す図である
。
【図２】図１のプレート式反応器における挟持板３を含む外観の要部を示す図である。
【図３】図１のプレート式反応器における熱媒供給部５を含む構成の要部を概略的に示す
図である。
【図４】図１のプレート式反応器における整列する複数の伝熱プレート２を示す図である
。
【図５】図１のプレート式反応器における伝熱プレートの一例を詳細に示す図である。



(19) JP 2010-69355 A 2010.4.2

10

20

【図６】図１のプレート式反応器における、複数の伝熱プレート２とこれらを挟持する挟
持板３とを部分的に示す図である。
【図７】図１のプレート式反応器に用いられる仕切り７の一例を示す図である。
【図８】図１のプレート式反応器に用いられる仕切り７の他の一例を示す図である。
【図９】図１のプレート式反応器に用いられる仕切り７の他の一例を示す図である。
【図１０】図１のプレート式反応器に用いられる仕切り７の他の一例を示す図である。
【図１１】図１のプレート式反応器に用いられる仕切り７の他の一例を示す図である。
【図１２】図１のプレート式反応器に用いられる仕切り７の他の一例を示す図である。
【図１３】図１のプレート式反応器に用いられる挟持板の他の形態を示す図である。
【図１４】図１のプレート式反応器に用いられる熱媒供給部の他の形態を示す図である。
【図１５】図１のプレート式反応器に用いられる熱媒供給部のさらなる他の形態を示す図
である。
【符号の説明】
【０１１６】
１　伝熱管
２　伝熱プレート
３、１３　挟持板
４　保持棒
５　熱媒供給部
６　ガス分配部
７　仕切り
８、９、２４、２５、３１　ノズル
１０　マンホール
２１　第一のジャケット
２２　第二のジャケット
２３　流路分離板
３２　分配管
Ｘ　ガスの通気方向を示す矢印
Ｙ　熱媒が流れる方向を示す矢印
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