" Ruhrchemie Aktiengesellschaft » o &&WI

Oberhausen-Holten

Abt.HL - Rg/Mam. ) 25. Oktober 1940.
AA .;?’
e Co ,“!
Herrmn Professor i a r ¢ in | RRRIET ,:Zy-___.f.f/-.u/?,ﬁﬁ
Ire Hagemang - 96‘1’/(!:
Mrektor Alberts Mo LM
Dipl.-Ing. von A g p oth /

Dr.Kolling

Betrifft, Aromatisierung; Eontaktpriifversuche.
Einflus der Zersetsungstenporatur auf die Kontakt-

aktivityt.

In Verlauf der Untersuchungen fiber Aromatisierungs-
kontakte warde auch geprift, welohen Einflus die Kontakt-
Zersetsungstemperatur euf die Eontaktpktivitit auslibt., Die
Herstellung der Kontakte erfolgte derart, dag 1000 8 Alzb _
(ams Al-Metall #her x A1 05, g6fE1lt mit C0ys getrocknet una
bed 700° kelsiniert) ait 1560 8 Cr (§03); + 9 B0, 44 g K4
(H03)2 + 6 B0, 8 g ¥n (H03)2 + 6 Hy0 und wenig wapser za
elner Papte angerfinpt warden. Diese Paste wurde 24 sta.
getrocknet. Demn wurde in 4 annihernd gleiche Teile geteilt.
Die Zersetsungstemperaturen betrugen 400°, 600°, 8gg° und
1000, Kygp /1 WAr dle Beseichmung des beg 400° sorsststen .
Telles des Gesamtansatses, dann weiter x182/II des Pai, 6007,
E182/111 408 bei 800° una k, g, /1v des bei 1000° sermststen
Anteiles, Die Priftemperaturen betrugen je 450° una 460°,
die Reaktionsdausr 1 gta, Wikrend diemer Zeit warden 20 £
(sur Pliseigproduxt besogen) des Kontektvolumens an Bengin
iber den Katalysator geleitet. Die Ausbrermung des EKohlen-
8toffes nach jeder Reaktion erfolgte mit Luft, anschlieSend
wurde nach einer Stickstoffrwisohenblasung wit Hy/N, redusiert,
Die Angaben ftir die Kontaktherstellung gelten nur fir 7ab.3.

Der Kptalysator von %ab.II war etwas anders herge-
stellt worden. Bip sur Zersetzung waren die Bedingungen gleioh,
Denn wurde wie folgt verfahren: Der Gesamtansats wurde sy
néchat wie gewShnlich bei §og° sorsetst. Dann wurde eine
Trennung in 4 Teile vorgenommen: Teil I wurde nioht weiter
behandelt, Peil IT wurde 2 Std. bes 700° gotempert, veil Irr
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desgleichen bei 800° und Teil IV sonltesiion bei 900°. Die
Prifbsdingungen waren mit den obigen identisoh bls euf die
Reaktionstanporatnr, die in diesem Palle Jeweils 480° betrug.
Zu den Ergebnissen der Tab. I ist sunichst gans
allgemein gu sagen, da8 in allen FHllen bei 460° oine er-
hShte Aromatisierung gegentiber 450° gy Verseichnen ist, kennt-
lich an dem enteprechend htheren Aromatengehalt und dem Yer-
mehrten Hz-Gehalt. Dagegen ist der gegeniiber 450° vergriferte
Anteil des Crackgases auf eine theraisch bedingte hihere Auf-
spaltung zurlickgufiihren und dtirfte nur in untergqordnetel
MaBe von dem Grade der Aromatisierung abhiingen., (Dies wurde
schon frither gegeigt,) Die Plilsoigausbeute zoigt demgensis
von 450° naoh 460° eine fallende Tendens. |
Was nun die durch die Untersohiede in der Xontakt-
herstellung bedingten Versohiedenheiten dey Aktivit¥t andee
trifft, so ist cunéighst eine optimale Zernetsungatonparatnr
von ea. 600° festsustellen. Der Aromatengehalt ist hier in pei.
den Fillen am hicheten, ebenso der H2~Anteil (abgesehen von
dem einen Wert, der herausfsllt), wihrend der Craokgas-
anteil sich auf der HShe der Ubrigen Versuohe bewegt. Auoch
das Verhiltnis Crackgas:Aromaten geigt ein Optimum, was Jo
fu erwarten imt. Leider sind die CH-Werte nidht gans sindeu-
¥1g. Es ist dles noch aur damalige analytisohe Babwierigkeiten
Suriicksutithren, aie inszwischen behoben oind. Die 460°-werte
miBten alle - den h8heren Aromatengehalt entsprechend -
gr38er sein als diejenigen bei 450°, es 18t dies ader mur bei

Msximam dor Aktivitht gerade beg 600° Zersetzungstemperatur
diirfte anzunehmen Sein, dag das sich durch Zersetsung des
Chromnitrates bildende créo - in wesentliohen AmoXph - hier

grofer Wahrscheinliohkeit der Pail ist. Nach den ingaben
der Literatur setst die Rekristallisation des amorphen créoa
schon oberhald 650° ein. Rine zoraotsnngutenperatur von 400

dirfte - abgesehen von dem M‘i’ 600° geringeren Aromaten.

gehalt - gohon deshald nioht 1n Fragekommen, weil das ugf;.
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diesen Bedingungen snfallende Kontakikorn mechaniseh nicht
sehr fest 1st, Beim Zerkleinern fin@en sich noeh Reste won
unzersetgten chfomnitrat » 8uch gind femer goringe ¥engen °
Wasser im Kontokt vorhanden, Edglicherweise wird hiexrdurch die
aktiviererde Wirkung des “‘203 herabgesetzt, Bekanntlich ver-
mindert ein schon geringer B,0-Gehalt des A1203 deutlior
dessen Aktivitét, (Bericht vom 26.6.39). |
Die Ergebnisse der Tabelle IT bestitigen gehr gut die
- Resultate von Tab.I. Hier hat de Saahherige Tomperung su ’
einer Aktivititsabnaime gefihrt, und zwar un 80 mohr, je hiher
die bei der Temperung angewandte Teaperatur war. Die Aktivi-
t&tsverringerung ist ersiochtlich an dem fallenden Aromaten-
gehalt, dem fallenden H?_-Gehalt im Endgas und dem fallenden
Anteil (Qew.%) Hy in der Gesamtbilens, pie Oraokgasmenge bdleint

gehalt inm Aromaten-crackgaaverhﬁltnia. Pie CH-Verlustkurve
ist auch hier nicht eindeutig - diese Versuche wurden nooh
vor den obigen darehgetithrt - abgesehen vom letmten Wert ist
aber auch hier eine fallende Tendens augenscheinlich. Die
gegenilber der srsten Versuchsreihe hier erheblich hBheren
Reaktionstemperaturen zelgen deutlioher als in Tab,I den

sobAdigenden und aktivitdtenindernden Binglug orhohter Tempera-
turen auf den Xontakt, ‘

: Zusammenfassend ist algo §u sagen, dag Tempsraturen
wesentlich tber 600° eine Dauerschidigung des Kontaktes her-
beifdbren, die sich weder verhindern nosh ansohliefend wieder
deheben 1#8t. Solehs Toaperaturen sind alse nash Nigliohkeit
fdussusohlisBen. In der Praxis Mgt sioh dies allerdings Wei
roinem Aromatisierungskontakt ksum durohftthren, da bei dem
naoh jeder Reaktion stattfindenden Regenorieren (Ausbrennen
des auf dem Kontakt gedildeten Rohlenstoffes mit Iuts) spe-
giell an den aktiven Zentren Temperaturen orreicht werden,
die hichstwahrseheinlioh 600° erhedlien tberstoigen. Versuahe,
die entatehende Verdrennungswiirne irgendwie absuleiten, gaben
besonders ginstige Ergetniess, wemn den Kontakt Insrtmaterial
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- 5111imenit u.i. - von einer dem Kontektkorn vergleichbaren
r0is sugemisoht wurde. Die Verhilinissahlen Detrugen 35 ¢
Kontakt und 65 £ Inerimaterial, Die Spitzenaktivitit des
Kontaktes konnte lénger als sonst gohalten werden, so das
ansunehmen ist, das auch die Gesamtlebensdauer dog Iatalysa-
tors durch die ebige Anordmung giinstig beeinflugt wird,
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