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g 8" Die gegenw&rtige Durchfihrung der katalytiaehen Koh~

fi2m

lenoxydhydrieruns, in-der die cntetehende Reasktionswirme duroh

‘oo

¢y o T
‘c'g'; . 2 5l ivertragung an Flussigkeiten sbgegeben wird, die in einfaohen
% 707 ¢ oder mit Lamellen besetzten Rohren durch die Kontaktifen hin- -
i S = durchgeleitet werden, hat = eine Reihe von Nachteilen. Infolge
~ ., s v | der ausserordentlichen Temperaturempfindl1chkeit der Reaktion
5375 . &1 mues fUr eine gleichmiseige, verhéltniemissig geringe Schioht-
ﬂ:fi 2+ dicke des Kontaktes gesorgt werden. Die Robre milssen dahey
3 £ in geringem Abstand voneinender angebracht sein, eo dass die
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Einfillung und Entleerung dee Kontaktes, besonders bei La-
mellensfen, Behr zeitraubend und umsténdlich iet. Trota der
sorgfiltigen Ausbildung dos Ofeninnern lésst sich dex: Ideal-
£all der Aufrechterhaltung einer eindeutig bestimmten gﬂnsti-
gen Temperatur nicht erreiohen, sondern man- muss sioh in der
Praxis damit begnfigen, innerhald eines fUr die Wﬁrmeableisung

* im Kontaktraum erforderlichen Temperaturintervaliea gu arbei-
ten. Die Herstellung einer gleichmissigen Kontaktsohiohtdicke
und der notwendigen KithlflHchengrésse fur ein schmales Tempe-
raturintervall bedingt aber bel-den erforderlichen Abmessungen
1n der Groaatechnik besondere konstruktive Schwierigkeiten.

' ° Es besteht an sich die Mbgliohkeit, die Schwierig-

" keiten, die durch die Hindurchleitung von Flussigkeiten in
Rohren durch den Kontaktofen gegeben sind, dsdurch su Uber-
winden, dass die Reaktionswipme bei dor Umsetzung von Kohlene

. oxyd und Wasserstoff durch Erwiirnung des Gases eufgendmmen
wird. Die Unmigliohkeit der wirtschaftlichen Durohfilhrung des
Verfahrens auf diese Welse ergibt sioch Jedach daraus, dass
zur isufnahme der Reaktionswirme viel zu gresse Gasmengen heige-~
mengt wexden miiseten, um die Temperaturerhdhung innerhald der
erforderlich engen Grenzen gu halten.

) _ Es wurde nun erkennt, daes eine teohunisohe Darohtithrung
der katalytisohen Kohlenoxydhydrierung in gr&aatan Magatad un-.
ter Fortfall von Kihlrohren und der durch ihre Anwendung “bew

|
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“dingten Unzulanslichkeiten maglieh ist, wemn. @ﬂe Um@tmmg in -
" Gegenwart von serstsub%an Fliesigkeiten gloigher- @eﬁp@r@%\m )
derart. durchgefﬂhrt wigd, dsss dle Reakbionawiivme untes Yer-
dampfung der Pliuesigkeiten bei- Konmtamthel%ung der Tem@@mmtmr,
aufgenommen wird. Da e@ bekanntlich ohne wgiteres gelingt,
"Flﬁssigkeiten‘auf eine”Tropfengr&ase von einem gewrinpgersn
Durohmeeeer ales 0.0l mm zu zerstiuben, so s%ehen einer belie-
‘bigen Feinaufteilung der Plissigkeit im Gas keine toohniaohon
Sohwierigkeiten im Wege , #0 dass diese nach den Erforder-
‘nissen der _Reaktion gewahlt ‘werden kann, Andereraeits ist
das Verfahren ‘auch anwendbar, wenn g.B. die Aufteilung nur
'big zu Tropfen von einem Durchmesser von 1 - 2 mm geht.

Das Reaktionsgas kann z.B. in einer dem Kontaktofen
vorgeschaltefen Lpparatur mit feinzergtiubter Fliussigkeit und
deren Dampf beladen werden, wobei die Zerstéubung so weitgehend
bewirkt wird, dass das Gas dle Flissigkeit transportieren kann.
Die VGrm1schnng von Fliissigkeit und Dempf mit dem Reaktions-
gas kann aber auch direkt vor dem Durchsireichen der Kontakt-
schicht in der konstruktiv erwiinschten Richtung im Kontakt-
ofen selbst erfolgen, wobsi der Zerstiubungsgrad nach den
Reaktionabedingungen und der Gasstrtmungsrichtung gewuhlt wers
den kann.

Abbildung 1 zeigt eine Ansfﬂhrungaweiae, bei der ein
bereits in vorgeschalteter .pparatur veladenes Gae im Kontakt-
ofen pelbst noch zusitzligh mit zerstéubter Flissigkelt vere
mengt wird. Diocse Verfahrensweise/weist sioh als besonders
zWeckmﬁdbig, wenn beiepieleweise das Gas bel der gegebenen
Strémungsgeschwindigkeit die zur Virmebindung erforderlioclie
Fliiseigkeitemenge nicht tragen kann. Hierbei kann dann die
etwa im Oberteil des Umsetzungsgofissegs.zugesctzte Flussig-
keitemenge unter .usnutzung ihrer Bewegung infolge Eigensochwere
dem Gasstrom beigemengt werden, ,wobei rie gegebenenfalls g0
wenig fein zerstiubt sein braucht, wie ee flir eine gentigend
tridgheitslose Verdampfung und fiir einm Durohstrdmen der Hohl-
riume gwisohen den Eontaktkirnern gerade noch guldesig ist,
also beispielsweise bis zu einer Troptqngraaae‘von le2m
Durchmeseer. ) .

In der Abbildung 1 bedeutet 1 die Zerat&ubungnkammer.
der die zu gerstiubende Fliseigkeit duroh Rohr 3 mit Dilse 4
zugefihrt wird. Das Synthosegas wird dureh 5 und der Dampf. der

Einapritnflﬂasigkeit durch das gegenﬁberliegende Rohr zuge-
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teitet. Das derart pit tein vernebelter Flﬂssigkeit und 1hrem
Jampf beladene Reaktionsgas tritt durch das Rohy 10 in-den
Kontaktofen 2, der inm aohraffierten Toil mit Kontektsubstans
beschickt ist. Diesem wird im oberem Teil durch Rohr 6 mit
Verteiler 7 weitere Zerstéubungefliissigikeit zugefthrt. Das
Restgaa wird durch 8, die Reaktioneprodukte werden duzroh 9
abgeleitet.

Das Reektionegafaae braucht in eeinem Umsetzungsteil
einzig den Eontakt zu enthalten. Das Gas-Flﬁssigkeitsgemiaoh
kann beliebig weit mit dem Dampf der Fliussigkeit aufges&ttigt
sein, Das Verfahren kann in gleioher Velse unter geradem .
Durchgang wie unter Kreielauffﬂhrung des Synthesegases ange-
wandt werden. Die Kohlenoxydhydrierung lisst sich unter An-
wendung des erfindungsgemissen Verfahrens je nach /ahl der
Flissigkeit unter béliebigen Drucken durohfithren. .

Um einer unnbtigen Vermehrung dee Gasvolumens infolge
der Vordampfung zu begegnen, ist es gweokmiseig, den durch die
Wérmeaufnahme entstandenen Dampf der Einspritefliissigkeit -
unter mehrstufiger Durchfithrung der Reaktion Jewails bis auf
ein gewlinschtes Volumenverhiltnis in goeigneter Veise abzu-~
-scheiden. Diese \bechgidung kann sowphl innerhaldb des Reaktions.
gefidsses als auch ausserhald desselben erfolgen.

Abbildung 2 zeigi beispielsweise eine iusftihrungsform
mit einer in den Ofen eingebauten Kondénsationseinriohtung zum
Niederschlagen der im ReaktibnsraumVverdampften Einsprits-
flissigkeit und mit einer im Oberteil des Kondensatignsraumes
vorgeaehenen Nebel-Neusufladung fiir die nichste Stufe. Bei
der durch dié ibbildung erléuterten Ausfithrung geschieht die
Niederschlagung in einem RShrenkondensator, in dem des Gas
die Rbhren durchstrtmt und die Kondensetionswirme gur Dampfgee
winnung susgemutzt werden kann. Es kann auch eing direkte
Einspritekondensation, etwa mit Rasohigringen ale Fiillk¥rpern,
vorgesehen werden.

' Der Vorfahrenegang in diesem Syntheaecofen ist folgen-
der: Das Guas-Dampf-Gemisch tritt in dae Reaktionsgefisa, den

- vorgenannten Kontaktofen, bei a ein und wird hier je nach den
Erfordernissen noch zusHtslich mit der beil b eintretenden
und anschliessend zerstHubten Flissigkeit beladen. Sodann
durchstrémt es, zweckmdssig in senkreohter Richtung, den Kon-
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-tektraum unter Verdempfung der beigemengten Zerstiubungsfliiesige
kel duyoh die. Reaktionswarme. Ee tritt dann bei 4 in umgekehre
ter. Richtung in den Kondensatoz e oin und wird hier au? dag ge-~
" wiinschte Mass von dem Dampf der Einspritzflﬂnsigkeit bafrell,
zweckmisgig nur se weit, ‘dass die- Temperatur des Gases nicht
ginkt. Bei f wird es neu mit der zerstéubten FlUssigkeit be- -
laden, so dass o8- unmittelbar von neuem der verfehrensgemaasen
Weiterverwendung zugefihrt werden kann. Die gebildetem hoch '
eiedenden Kohlenwassorstoffe tropfen aus dem Konxaktraum heraus
und werden bei h abgefilirt. Die niedergeschlagenen D&mpfe mit
den in ihnen gelbsten Produkten werden durch den Trichter bei’
d aufgefangen und bei .1 abgefilhrt.
Bel mehretufiger nurchfuhrung der Reaktion ergeben
sich besondere Vorteile, wonn mit einer entsprechend der Kon-
traktion nach Kondensations- und Reaktionsablauf sinkenden Ofen-
zahl gearﬁeitet wird, so dass jéder Ofen angendhert gleich-
méssig belastet ist. In 4-stufigem Betried mit gleiochenm Umsatg—
verhdltnis in jeder Stufe ergibt sich alsdann z.B. fir ein ge-
. gebenes Syntheseges eine Ofenzehl von 8 31 4 ¢ 2 ¢ 1 in den
einzelnen Stufen. Wird in diesem Fall mit einecm Einsatz-Gemisch
im Verhlltnie von 1 Teil Synthesegas auf 1.5 Teile Sattdampf

dor feinvorteilten Flissigkeit gearbeitet, so erhilt man die

in ibbildung 3 dargestellten Ergebnisse. Hicr stellen die
Linien a, b, ¢, & die Volumenzunahme dar, die in einem 4-Stufon-
betrieb durch Verdampfung der verfahrensgemiss beigegebenen,
aufgeteilton Flissigkelt durch die entwiockelte Reaktionswirme
erhalten wird, wenn der Flﬂas;gkeifadamptgehalt Jeweilig auf
"das Teildruckverh¥ltnis des Einsatges in der 1. Stufe eder ein
anderes gewlinsghtes Verhdltnis ¢ '+ - regelt wird. Die Synthaesecgas«
zusemmensetzung wird durch i ( Reaktionsteilnehmer ) und h

( urspriinglicher Inertgehalt ) wiedergogeben, wihrend g den
vororwdhnten Flissigkeitsdampfgehalt des Einsatzgemisches dar-
stellt. f ist der jeweils durch die Reaktionswdrme aus den
Nebeln gebildete Dampf. 1 ist die Endkurve bei Niederschlagung
des Dampfes auf das Einsatzverhdltnis odor ein anderos ge=-
wilnschtes Mass bel unendlioh vielen Stufen, k die korrigierte
Endkurve unter Berﬁcksiohtigung des Reibungavorlnetea beim ,
Durchatrbmen der Reaktions- und Kondensationsriume. o entsyrioht
den gasfrmigen Produkten, eoweit eie mit dom Dampf der Bei-.
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mischnngaflﬂaaigkei@ 1dem$isch ain@, ala@ beispi@l@weﬁae :
Reaktionswassezdampf, wenn’ Wasser die’ beﬂgememgte Flﬂsaigksi%
ist. p'is% = h, den urapfﬁmgliohen _Inertgehalt. Durch » sind .
dle. gebildeten gasftrmigen Produktis dargestellt, die gegemiiber
dem Dampf und den Inerten mit ihrem Partiasldruek wirksem sind.
8 gibt den erstrebten Volumenverlauf wahrend der Reaktion wie-
dor, wihrend sich bei einaturiger Durchfﬂhrung demsegenﬁber
bei z.B. 90%igor Umsetzung die Linien & + o ergeben. .

} Wahrend bel der bishorigen Durohfiihrung dor Kohlen-
oxydhydrierung die Lsufnahme der Reaktionswidrme durch teilweise
Verdempfung der Kﬂhlmittal in Kithlrohrsystemen erfolgte, wird: '
‘bel der erfindungagemasaen Durchfilhrung dle Resktionswhrme
durch Verdempfung der dem Reaktionsgas direkt beigemisohten
'?lussigkeitsteilohen aufgonommen. Es wird somit eine kompli-
zierte iusbildung @es“Kontaktofene unndtig. .bgeschen von dem
‘Fortschrity, der durch die Benutgung bedeutend vereinfachter
Kontaktﬁfeh erhalten wird, ergeben sioh nooh weitere wesent-
liche Vorteile, Die Umsetzung ldsst sich nunmehr orstmalig
praktiséh bei einer genau festliegenden Tomperatur durcghfithren, -
weil ein Temperaturgefdlle im Kontaktraum filr die Wirmeablei-
tung nicht mehr erforderlich ist. Gleichzeitig wird die Ein-
f#llung und Entleerung des Kontaktes ausserordentlich vereine--
facht. Die Wahl der beizumengenden Flilesigkeit wird nach den
goforderten Betriabsboedingungen getroffen.

Patentansggg
1) Vorfahren sur Durohfﬁhrung der katelytischen Koh—

lonoxydhydrierung, - d adurch gekenngeiochnet,
dass die Umsctzung in Gegenwart von zerstiubten Flilssigkeiten
erfolgt und diec entstehende Roaktionswirme bel anndhernd
konstenter Temperatur durch Verdanpfen der Plissigkeitsteil- -
ehen gebunden wird, »

2) Verfahren nach Anspruch 1, daduroh
g e6kennzeiohnet, dass die Umsetzung in mehreren
Stufon vorgenommen wird, wobei Jowoils, gweckmiissig verbunden.
mif beliebig‘weitgehender Herausnahme der Reaktionsprodukte.
die ﬁﬂmp:e der verfahrensmidseig beigemengten Flissigkeiten auf
oin bostimmtes Mass abgeschieden werden.
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u 3) Vorriomung rzut mréhfﬂhwmg dex Verﬁahmem ﬂmeh
Anspa‘uoh 1 und 2, beatehend aﬁm @ﬁmem xontakt@@mm, deg im
Umbgtzungateil keine EUhlibhis' aiifwalst wnd swoockmiissig elmen
Eondensator ‘enthalten kann. dor vom Gas nach dem Austritt
‘aus, dom Umsetzungeteil voi‘tennatt in uenkreohtez' Ricmuag
durchetrémt wird, wobei die n:ledergesohlagenon Dﬁnpfe getrennt‘
anfée:rangen woerden kinnen und &és Gas nach dem Durchstrdmen .
des: Kondensators. unverindert hﬁgefﬂhrt oder vorher mit zer-'
stiubten Nebeln beladen werden kenn.
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