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" Verfahren zur katalytischen Umwandlung von Koh-
-lenwasserstoffen, insbesondere zur Kohlen-
wasgerstoffdehvdrierung oder Aromatisierung.

¢ - — Bei endothermen,; d.h. wirmeverbrauohenden Kohlen-
wasserstoffreaktionen ist es bekannt, den erforderlichen Wirme-
_bedarf nach dem Régeneraﬁivprinzip gur Verfiigung zu stéllen. Die
Umsetzung erfolgt hierbei in perlodlsch aufgeheizten Ofen, die
elnerselta mit katalytlsch w1rksamen und andererselts mit wdrme-.
spelcherfahlgem Materlal angefullt 81nd Der Katalysator wird ent-
weder in die Zwischenrdume der warmespelchernden Ausmauerung ein~
geflillt oder. lagenwelse abwechselnd mit stiickiszem Wirmeaustausch-
material verwendet.

Elne derartlge Arbeitsweise ‘benutzt man besonders
dann mit Vortell, wenn hel _der infrage kommenden thermischen .
Kohlenwasserstoffumwandlung .auf.dem Kontakt_eine. Kohfenstoffab—
scheldung stattflndet In diesen Féllen ist eine absatzwelse Aus~
brennung der Katalysatorraume erfor&erllch, -wobei die’ entstehende'
Warme - 'mit Hilfe. des vorhandenen. Warmespelchermaterlals fiir den
Wirmebedarf der Umsetzung nutzbar gemacht werden kann.

[— . RN

Vornehmilch bei der Dehydrlerung und Aromatlslerung
von Kohlenwasserstoffen 1st in der vorstehend beschriebenen Weise:
—gearbeltet worden. Es wurde gefunden, dasgs mlt diesem an 31ch be-
kannten Verfahren besonders hohe Erfolge er21elbar Blnd, wenn.
abwelchend von der bisherigen Arbeltswelse Kontaktmaterlal und . -
Warmespemohermaterlal mogllchst 1nnlg mltelnander vermlscht wer—

wohl. dex Katalysator als auch das warmcspelchernde Materlal in’
ahnllcher Korngrosse zur Anwendung kommen. Es konnen'melleblg ge=
formte Kohtéktkorner'von belsplelswelse 2-=5" mm ﬂ und hochfeuer-
feste Schamottestuckchen von etwa. 3-4 mm ) Verwendung finden.’
Besonders geelgnet ist eine Mlschung von. 4p Raumtellen Kontakt—
material - ( 2-3 mm Kornung) mit 60 Raumteilen: elsenfre;er hoch=- .
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feuerfester Schamotte (.3-4 mm Kornung). Der mit Hilfe des neuen
Verfahrens erzielbare Vorteil moge anhand der nachfolgenden An~-
gaben und Ausfuhrungsbelsp1e1§ néher erlautert werden.-

Die Verglelchsversuche wuréen in einem elektrisch
behelztem Rohr aus Duranglas ausgefuhrt Das Reaktionsrohr hatte
elne Lénge von 150 cm und eine Lichtweite von 16 mm. Sein-” Raum—
finhelt belief gich euf ca. 300 ccm. In das Rohr wurde die Jewells
zur Anwendung kommende Kontaktmlschung elngebracht Danaoh helzte
. man eléKtrisch auf Ca. 480°C auf und leitete stundlloh 6o ccm
"fliissiges, zwischen loox— 200° c 51edendes synthetleches Schwer—
ben21n durch das Reaktlonsrohr. e e

"Im ersten Versuch fillte man das Rohr mit 300 ccm
eines Katalysators, der aus ca. 30% Chromoxyd und 70% Alumlnlum—
oxyd bestand ~uri~durch-Zersetzung -von mit- Chromnitrat- getranktem-
ka121n19rtem Aluminiumuxyd hergestellt war. Dexr Kontakt fand 1nz
e1ner Korngrosse von 2-3 mim Anwendung.. ‘

Von dem elngelelteten Schwerben21n wurden 87 Gew.-%ma
als normalflu551ge Kohlenwasserstoffe zuruekgewonnen, welche .
38 Vol. % Aromaten enthlelten. D1e glelchzeltig entstehenden»Re—'
aktlonsgagg_bestanden Zu 90p aus Wasserstoff.

ool In einem ‘zweiten Versuch warde das glelche Reaktlons-
rohr statt mit ‘reinem ‘Kontakt mit einer: Mlschqu gefullt, welche

‘“6G‘Raumte11en hochfeuerfestﬁr*Schamotte~von- ¢—mm—Korn-
grosse’ und 4o Raumtellen ‘des im ersten Versuche verwendeten Ka--

talysators bestand.

“ Bei’ glelchem Durchsatz ( 60 ccm Schwerben21n/std }
wurden mlt dleseY_Fﬁllung uberraschenderwelse die gleichen und
teilweise noch bessere Ergebnisse als mit relner Katalysatorful-
lung errelcht “"Men erhielt. belspléiswelse 87~ 90*‘Gew.‘% flu591-
ge Kohlenwasserstoffe,‘welche N 44 Vol.=% Aromaten enthlel-

ten. D1e abfallenden Gase bestanden zu 91 Vol. % aus Wasserstoff.

Bel ‘einem drltten Versuch wurde das erwahnte Reak—-_
tlonsrohr lagenwelse mit feuerfestem Materlal und’ Katalysator :
gefullt.. Dle einzelnen Schxchten hatten eine Hohe von belsplels—‘
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-~-welse. Ju 5 cm, Bei dleser Anordnung bcstanden die gewonncnen

flu381gen Kohlenwasserstoffe nur noch zu 20 Vol.% aug. Aromaten

f“r‘Ein derartlges Ergebnis war zu erwartcn. Durech die :
absatzwelse Zumischung von fecuerfcstem Meterial wird' die Menge *
des verwendeten Kontaktes auf 40% des urspriinglichen Volumens
verringert. Beim Durchlelten der zu aromatisiecrenden Benzing
wird 1nfolgedessen der Kontakt: wesentlloh hoher beaufschlagt,

‘sodass er nur soviel leisten kann, wie 40% des Kontaktes zu

leisten vermbgen. =

Ein gléicher Lelstungsabfall vy auch ein, wenn
man die Schichthéhen wesentllch verk101nert oder wenn man Ofen -
mit geformten felprfesten Einbauten ( Platten, Formsteine usw)
verwendet. In .llen dicsen Fallen verringert gich-die Ausbeute’

‘nach Massgabe der verminderten. Kontaktmcnge.{f

e e e Uberraschend und- vollkommen abnclehend Yon den” thc—

L~

oretlsch zZu erﬂartenden Ergebnlssen 1st die erkung des zuge—

.mischten Warmespelchermaturlals, wenn dle Mlschung in . der er—{
‘flndungsgemassen Form' vorgenommen wird; d. h. wenn® man dem;Kon—
.taktkorn und den feuerfesten: Materlalstucken annahernd glelche

Grosse gibt und die. glelchgrossen Massekorner sorgfaltlg mlteln—

<ander vermlscht Nur in dlesem Fall w1rkcn dle nlcht reaktlons—.
,fahlgen und. katalytisch ganz unw1rksamen feuerfesten Materlal—

stucke genau wie das Kontaktmaterial.

Dlese uberrascheg@g Erkenntnls_lst_fn:_den_xecnnlscnaz

. Grossbetrieb von ausserordcntllchem Vortell

Bel Aromatlslerungs—_und_Dchydrlerungsreaktlonen 1st

nis von Kontakt und feuérfestem Materlal erforderllch ( 40' 60)

Hlerdurch wird eine zwci-bis drelfache Vergrosserung der an 31cq—
teurcn Kontaktkammern erforderllch Bei -Anwendung dés neuen Zu-
mlschungsverfahrens wird.. nlne derartlge Vermechrung der Reaktlona—
réume vollkommen vcrmleden o R

: o
D;e Benutzung” des’wérmesPeicherndeh'Mdterials in
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Form der ubllchen feuerfustcn Regenerator—Ausmaurung b051tzt
Judoch noch andere wesentliche—Nachteile.

Der Kontaktkammer—Durchsatz héngt von der Zelt,
wclche fir die_ Ausbrennung des Katalysators mit Luft- oder Sau-
erstoff-haltigen Gascn notlg 1st, ab. Dieo bei. der Ausbrennung
entstthende Wrme wird fiir’die nachfolgende Umsetzung in den
meisten Féllen nur teilweise benotlgt. Wikirend der Ausbrennung'
ist daher soviel Wérme abzufiihren, dass kein Wérmeﬁberséhuss
‘entsteht. Ein solcher . wiirde unzu1a581g hohe Reaktlonstemperatu—
ren zur ‘Folge habcn, welche den»Ablauf der Reaktion in eehr un-
erwunschter Welse beeinflusst. : :

Zur Abfuhrung der. uberschusslgen Warme pflegt man
die Ofcn mit geeigneten Gasen durchzublasen. Hicrbei kenn man
nur gerlnge Temperaturdifferenzen ausnutzen, sodaSS~21cmllch er-
hebllche Gasmengen umzuwalzen .gind. Wird das feuerféste,‘regcneég
ratlv wirkende Material in Form normaler Ausmaurungen angewendet,
‘80 konnen d1e Gaae nur durch den vom Kontakt bclegten Querschnltt

durch das Warmespclchermaterlal versperrt Auf diese Welse ent-»
stehen ziemlich holie Gasgesehw1nd1gke1ten,_welche das Kontakt— :
bett in Bewegung brlngén. Derartlge Kontaktbewegungen sind uner-
[wunscht weil sie .zur- Zerstorung des Katalysatorkornes fuhren.

Wenn der Kontakt : B erflndungsgemass .
klelnkornlg und in 1nn1ger Mlschung mlt dem ‘Zhnlich geformten

Warmcspelcnermaterlal verwendot w1rd steht der gesamte Kammer-
querschnltt fir ded Gasdurchgang zur Vcrfugung. Die glelchen
Luft bzw. Gasmengen konnen auf- dlese Welse\ln wesentllch kur—
zercr Zeit, etwa im dritten Teil der sonst notigen Dauer durch
den Kontakt geblasen werden. ' ' -

Erst mit Hilfe der neuen Erkenntnls, dass eine 1nn1ge
Mlschung von ‘feuerfegten. Materlal und Katalysatormass_
katalytlsche erkung be31tzt ‘wie eine Pillung, die nur aus- Kata—
lysatorkornern besteht, ist die- Mogllchkelt gegeben, bel der
endothermen\Kohlenwasserstoff"Wﬁﬁalung, 1nsbcsondcre bei- dcr
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Dchydrlcruﬁg und Aromatlslerung, das Regeneratlvpr1n21p er-
folgrclch anzuwenden.

Patentanspruch

Verfahren zur katalytlschen Umwandlung von Kohlen~.
wasserstoffen, insbesondere”zu ihrer Dehydrierung und Aromati-
sierung unter Verwendung an sich bekannter Katalysatoren und -
unter regencérativer Ausnutzung der durch die Ausbrennung der
entstandenen Kohlenstoffabscheldungen entw1cke1ten Warme, mlt
Hilfe einer aus Kontakt— und feuerfestcm Warmespelchermaterlal
bestehenden Ofenfullung, d a durch gekennzeéeich-
net, dass das -feuerfeste Warmespelchermaferlal in glelcher
oder--fast:. glelcher«Kornung w1e-der~KataTysator -und,- 1nw1nniger
Mischung mit ‘demselben als Ofenfullung Anwendung flndet.
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