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1 yerfahren zur Durchfibhrung der katalytisohén Kohlenw
_ : ;]i pxydhydrierung. _ S s
Lo

A Die gegenwartige purchfihrung der kxatalytischen Kphe
§1enoxydhydrierung, in der die entetehende Reaktionswirme durqh
" ¢ Ubertragung an Flissigkeiten abgegeben wird, die in einfachsn

oder mit Lamellen besctzten Rohren durch die Kontaktdfen hin- _J

'durchgelei%et werden, hat aine Reihe von Nachtsilen. Infolge

- ger ausserordsntlichen Temperaturempfindlichkeit der Reaktion

, mugs flr eine glelchmbssige, verhéiltniemissig geringe Schicht~

_ dicke des Kontaktes gesorgl werdenm. Die Rohre milssen daher

_ in geringem Abstand voneinender angebracht sein, so dass dle

| Einfillung und Entleerung des Kontaktes, besonders bei La-
mellendfen, sehr zeitraubend apd umstdndlich ist. Trotz der
sorgfaltigen susbildung des Ofeninnern liest sich der Jdeal-
fall der sufrechterhaltung einer eindeutig bestimmten ginsti-
sen Temperatur nicht erreichen, eondern man muse gich in der
Praxis damit begniigen, innerhalb eines fur die Tarmeableltung

- 4m Kontaktrasum erforderlichen Pemperaturintervalles zu arbeiw
ten. Die Herstellung einer gleichmissigen Kontaktsohiohtdiocke
und der notwendigen Kiithlfldchengrosse fiiy ein schmales Tempe~-
raturintervall bedingt aber bel den erforderlichen Abmessungen
in der Grosstechnik vesondere konstruktive Schwisrigkeiten.
' Es besteht an sich die Moglichkelt, die Schwierig-
keiten, die durch die Hindurchleitung von Fléssigkeiten in
Rohren durch den Kontaktofen gegeben gind, dadurch zu liber-
winden, dass die Reaktionswérme bei der Umsetzung von Kohlenw
oxyd und Wasgserstoff durch Erwirmung des Gaseg sufgamdmman
wird. Die Unméglichkeit der wirtscheftlichen Durchfthrung dee
verfahrens auf diese Jelse ergibt sich jedoch daraus, dass *

gur sufnohme der Reaktionswirme viel zu greasse Gasmengen beige-

mengt werden miiseten, um die Temperaturerhéhung innerhalb dexy
erforderlich engen Grenzen zu halten.

Fa wurde nun erkannt, daes eine teohnische Durohfilhrung’

der katelytiaschen Kohlenoxydhydrierung 1n grosstem MaBstad un-
ter Fortfall von Kiihlrohren und der durch ihre inwendung bew
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dingten Unzuldnglichkelten miglieh ist, wenn &le ﬁna§§
Gegenwart von zerstiublen Plissizkelten gleicher Tempera

derart durchgefithrt wird, dass dile Beakﬁionsmﬁmma'ﬁnﬁéi‘Qg@r o

dempfung der Flilesigkeiten bei Komstantheltung der Eemysbatﬁ§
aufgenommen wird. Da oE bekanntlioh ohne welteres gelingt,
Fliissigkeiten auf eine Tropfengréase von einem geringeren
Purchmesser als 0,0l mm 2un serstivben, s0 sichen einer belie~
bigen Peinanfteilung der Flilssigkeit im Gas kaine teohnisohen
Sehwierigkeiten im Wege , 80 dass diese nach den Erforder-
nissen der Resktion gewdhlt werden kann, . Apdereraaits ist
das Verfahren auch anwendbar, wenn z.B. die Aufteilung nur
bis. zu Tropfen von sinem Durchmesssy vou 1 - 2 mn gebt.

Das Reaktionsgas kann 2.B. in einer dem Kontaktofen

- yorgeschalteten Lpparatur mit feinzerstiubter Pliissigkeit und
deren Dampf beladen werden, wobei die Zerstiubung so weitgehend
vewirkt wird, dess dams Gasg die Flilgsigkeit transportisren kann,

Die Vermischung von Pliissigkelt und Dempf mit dem Reaktions-
gas kann aber auch direkt vor dem Turchstreichen der Kontakt-
schicht in der konsiruktiv erwiinschten Richtung im Kontakb-
ofen selbst erfolgen, wobel der 7erstiubungsgrad nach den
Reaktionsbedingungen und der gesstromungerichtung gewdhlt wers
den kann. .

Jbbildung 1 zeigt eine Aungfiihrungsweise, bei der ein
pereits in vorgeschalteter .pparatur beladensgs Gss im Kontaki~
ofen selbst noch zusttzlich mitv zgrgtﬁubter Fliussigkeit ver-
mengt wird. Dicae Verfahrensweise/weist eich als besondexs
zweckmigslg, wenn beispielsweine das Gas bei der gegebenen
stromingsgeschwindigkeit die zur Yirmebindung erforderliche
Fliissigkeitsmenge nicht tragen kanmn. Hierbei kann denn die
etwa 1m Oberteil des Imeetzungsgefisses zugogetzte Flissig-

keitemenge unter .usnatzung jhrer Bewsgung infolge Eigenschwore

dem Gasstrom beigemengt werden, wobei rie gegevbenenfalls so
wenig fein zerstiubt sein braucht, wie es fir gine genﬁgenﬁ
trdgheltslose Verdampiung und fiir ein Durehsirdmen der Hohl~
riume zwischen den Kontaktkdrnern gerade nech suléssig ist,
algo beispielsweise bis zu einer Tropfengrosse von 1 = 2 mm

" Durchmesaer. -

In der .bbildung 1 bedeutet 1 die Zeratiubungskannrer,
der die zu gerstiubende Flilssigkeit durch Rohr 3 mit Dise 4
gugefilhrt wird. Das Synthesegas wird durch 5 und dexr Dempf.der
Binspritsflilssigkeit durch das géganﬂbarliegende Rohr zZuge-
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leitet. Das derart mit fein vernebelterp?lﬁgsigkeit uﬂﬁiihiam 8
Dampf beladgne Reaktionsgas tritt durch das Rohy 10 in ﬂeﬁ L
Kontaktofen 2, der im schraffierten Teil mlt Konbtekteubstanz - |
beschiokt 1st. Diesem wird im oberen Teil durch Rohr 6 nit |
Vertoiler 7 weitere Zerstiubungsfliesigieit zugefihrt, Das
Restgas wird durch 8, die Reaktionsprodukte werden duroh 9
abgeleitet,

pag Reaktionsgefise braucht in selnem Unsetzungsteil
einzig den Kontakt zu enthelten. Das Gas=-Fliissigkeitsgemisoh
kann beliebig weit mit dem Dampf der Fliisasigkeit aufgesdttigt
sein. Das Verfahren kenn in gleicher Welse unigr geradem
Durchgang wie unter Kreislauffilhrung des Synthesegascs ange-
wandt werden. Die Kohlenoxydhydrierung liésst sich unter An-
wendung des erfindungsgemédssen Verfahrena je nach Wahl der
Flissigkeit unter beliebigen prucken durchfiihren. _

Um einer unndtigen Vermehrung des Gasvolumens infolge
der Verdampfung zu begegnen, ist es gweckmiissig, den dureh dias
yirmeaunfnshme entstandenen Dampf der Einspritzfliissigkeit
unter mehrstufiger Durchfilhyung der Reaktion jeweils bis auf
ein gewiinschtes Volumenverh#linis in geelgneter Ueise abzu-
schoiden. Diese Abscheidung kann sowphl innerhalb des Reaktions-
gefigses als euch ausserhalb desselben erfolgen.

abbildung 2 zelgt beispiclsweise eine susfithrungsform
mit eincr in den Ofen eingebauten Kondensationseinrichtung zum
Niedsrschlagen der im Reaktionsraum verdampften Einsprita- ;
flilssigkeit und mit einer im Oberteil des Eondeneationsraunes
vorgesehenen Nebel-Neuaufladung filr dic nichste Stufe. Bei
der durch die .bbildung erlduterten ausfihrung geschieht die
Wiederschlagung in elnem Réhrenkondensator, in dem das Ges
die R&hren durchstromt und die Kondensationswirme zur Dampfge-
winnung ausgenutzt werden kenn. Es kann auch eine direkte
Einspritzkondensation, ctwa mit Reschigringen als FUllk¥rpern,
vargesehen werden.

Der Varfahrensgang in dlescm Syntheseofen igt folgen-
der: Das Guzs-Dampf-Gemisch tritt in das Reaktlonsgefdss, den
vorgenennten Kontuktofen, bel a ein und wird hiler je nach den
Trtordernissen noch zusitzlich mit der bel b eintretenden
und anschlicssend zerstiubten Fliisgigkeit beladen. Sodann
durchstrtmt es, zweckmissig in sonkrechter Richtung, den Kon-
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taktraum unter Verdampfung der heligemengten Zerstﬁubungsilﬁﬁgﬁ; _
keit durch dic Reaktlonewirme. Es trits dann bed & in umgekehwe
ter Richtung in den Kondensatoy ¢ ein und wird hier auf 486 ge~ E
wiinschte Mass von dem Dampf der Rinspritzflissigkeit befrelt, '
gweckmisslig nur 80 weit, dass die Temperatur_des gases nich¥
sinkt. Bei £ wird es neu mit der zergtaubten Flissigkeit be- -
laden, 80 dass &8 unmittelbar von neuen der verfahrensgapﬁsaen )
Weiterverwendung zugefilhrt werden kaenn. Die gebildeten hoch
siedenden Kohlenwasserstoffe tropfen sus dem Kontaktraum heraus
und werden bel n abgefithrt. Die niedergeachlagenen'Dampfe mit
den in ihnen gelisien Produkten werden durch den Trichter bel

4 aufgefangen und bei i abgefinrt. '

Bei mehrstufiger Durchfihrung der Reaktion ergeben
sich besondere Vorteile, wemn mit einer entsprechend der Kon-
traktion nach Kondensations- und Reaktionssblauf ginkenden Ofen-
zahl gearbeltet wird, 8o dnss jeder Ofen angendhert gleich-
missig belastet ist. In 4estufigem Betriedb mit gleichem Umsatz—
verhdltnis in jeder Stufe ergibt sich alsdann z.B. fliir ein ge~
gebones Syntheseges eine Ofenzzhl vor 8 ¢ 4 = 2 ¢ ) in den
einzelnen Stufen., Wird in dicsen vall mit einem Einsatz-Gemisch
im Verh#ltnis von 1 Teil Synthesegas auf 1.5 Teile Setidampi
der foinverteilten Flilesigkeit gesrbeitetd, so erhdlt men die ,
in ibbildung 3 dargestellten Ergebnisse. Hicr stellen die
Tinien a, b, ¢, & die Volumenzunahme dar, die in einen 4—Stuien{
vetrieb durch Verdampfung der verfashrensgemiss heigegebenen, E
aufgeteilten Plissigkelt durch die entwiokelte Reaktiongwirme
erhalten wird, wenn der Flilssigkeitsdampfgehalt jeweilig auf
das Teildruckverhdlinis das Binsatzes in der 1. Stufe eder ¢in
anderes gewinsehtes Verhdlinls ¢ regelt wird. Die synthesegesel
zusemmense tzung wird durch i ( Reaktionsteilnehmer ) und h ?
( urspringlicher Inertgchalt ) wiedergegsben, wihrend & den '
vororwihnten Flissigkeitsdampfgehalt des Einsatzgemisches dar-
gtcllt. f ist der jeweils durch die Reakiionswirme aus den
Nebeln gebildete Dampf. 1 ist die Endkurve bel Niederschlagung
deg Dzmpfes auf das winsatzverhdltnis oder ein andercs ge-
wiinschtes Mass bei unendllich vielen gtufen, k die korrigiextie
Endkurve unter Beriicksichtigung des Reibungsveriustes beim
Durchstrdmen der Reaktions- unéd Kondensationsriume. O entapricht
dan gasformigen Produkten, soweit gsie mit dem Dampf der Bei-.
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nischungsflissigkeit identisch sind, also beispielswelse .

Reaktionswagserdampf, wenn Wasser dic beigemengte ﬁlﬁaﬁigkaiﬁ. ;*

ist. p ist = h, dem wrepriinglichen Inertgehalt. Purch r sind .

die gebildeten gasfSrmigen Produkte dargestellt, die gegenmilter '

den Dampf und den Inerten mit ihrem Partialdruek wirksam sind.
s gibt den erstrebten Yolumenverlauf wihrend dex Reaktion wie-
dor, wihrend sich beil einstufiger purchilhrung damgegehﬁber '
vei z.B. 90%iger Umsetzung die Tinien a + § ergeben.

wahrend bel der bisherigen purchiilhrung der Kohlen—'
oxydhydrierung die sufnehme der Reaktionswirme durch teilwsiss
Verdampfung der Kihlmittel in Kithlrohrsystemen erfolgte, wird
bei der erfindungageméssen Durchfithrung die Resktlionawirme
durch Verdampfung der dem Reaktionsgas direkt beigenisohien
Flilesigieitsteilohen sufgenommen. E8 wird eomit eine kompli-
zierte .ushildung des Eontektofens unndtig. _bgeschen von dem
Fortschritt, dexr durch die Benutzung bedeutend verginfachter
Kontaktéfen erhalten wird, ergeben cioh noch weitere wesent-
1iche Vorteile. Die Umsetzung liset sich nunmehy erstmalig
praktisch bei einer genau festliegenden Temperatuy durchfhren,
well ein Temperaturgefélle im Kontaktrsum fir die Jirmeablei-
tung nicht mshr crforderlich 3st. Gleichzeitig wird die Bine-
fillung und Entleerung dea Kontaktes ausscrordentlich verein-
facht. Die Wahl der veizumengenden Flﬁssigkeit wird nach den
gafcrderten.Betriebsbedingungen getroffen. :

Patentanspriiche
1) Verfahren gur Durchfihrung dor katalytischen Koh-

lenoxydhydrierung,  d durch gekennzeilce hnet,
dags die Umsctzung in Gegenwart wvon zergtiubtan Flﬁssigkeitan
erfolgt und die entstchende Rcakiionswarme pei anndhernd
xonstenter Temperatur durch verdempfen der Fliussigkeitsteil-
ehen gebunden wird. ‘

2) Verfshrcn nach foepruch 1, daduwure h
gekennzaeic hnet, dass die Umseizung in mehrexen
gtufen vorgenommen wird, wobel jeweils, sweckmiigsig verbunden
mit belicblg weltgebender Herausnshng der Reaktionspyodukte,
die DEmpfe der verfahrensmiasig beigemengten Flllasigkeiten zuf
¢in bostimmtes Mass abgeschieden werden.
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3) Vorrichtung zuf Buréﬁfﬁhrung der Verfahran.ﬁﬁﬁh-j-g,;
Ansprich 1 und 2, beetehend aué einem Eontaktgefies, ass |
Umsetzungsteil keine Kihlrbhre eifweist und gwookmisaig. einen
Kondensator enthalien kanm, doy Vom Gas nach dem Austplitk
aus dem Umsetzungsteil vorteillaft in semkrechter Richtung
durchatr&mt wird, wobeil die niédergeschlagenen DEmpfe gqﬁrennﬁ“‘
aufgerangén werden kinneh unﬁ'ﬁés Gas nach dem Durchstrmen J
* des Kondensators unverandert pbgefiihrt oder vorher mit zer-s

stdubten Nebeln beladen werden kann.
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