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Dr. Mathias Pier in Heidelberg; Dr, Ernst Donath in Mannheim
5 und Dr. Wilhelm Michael in Ludwigshafen, Rhein,

sind als Frfinder genannt worden.

I. G. Farbenindustrie AG. in Frankfurt, Mam

T : :

Verfahren zur Wiederbelebung von Katalysatoren durch Behandlung

mit sanerstoffhaltigen Gasen bei erhhter Temperatur _
sen bei erhonter “emperaltr

Nt

Patentiert jm Deutschen Relch vom 2r. Juli 1030 un

FPatentertellung belkanntgemacht am 13. Mal 1943

Gemih § 2 Abs. 1 der Verordnung vom 2v, Jull 1940 ist die Trklirung abgcgeben worden,
dab sich der Schutz auf das Protektorat Bshmen wud Afdhren erstrecken soll,”

Bei der Wiederbelebnny gebrauchter Kata-
Iysatoren mit sauerstoffhaltigen Gasen treten
durch die Umsetzung der auf den Katalysato~
ren abgeschiedenen Stoffe, inshesondere Foh-
leasioff ader kohlenstoffhaltiger Stoffe, leicht
unerwitnscht hohe Temperaturen auf, die fiir
die Wirlsamkeit desKatalysators schr schid-
lich sein kbunen. Man hat schon vorgeschia-
gen, die wiederzubelebenden Katalysatoren
mit nur wenig Seuerstoff enthaitenden Gasen,
insbesondere verdiinnter Luft, zu behandeln,
Die in dieser Richtung angestelMen Versuche
ergahen aber meist eine betrichtliche Ver-
zigerung der Wiederhelshung, die fur eine
fvrtlaufende Durchfithrung der gewiinschten
Umsetzumg  unter Wiederverwendung  der
Katalysatoren selu hinderlich sein kann.
Dies gilt auch fiir diejerigen Versuche,

bei denen man zu Bepinn der Wieder-
belebing mit schr sawerstoffarmen (asen
{von ¢twa fiur 2 bis 5% Sauerstoffgehall)
gearbeitet hat und crst nachtriglich, wenn
der grofe Teil der kohlenstoffhaltigen Reste
im Katalysator verbrannt war wumd damit
die Gefahr der Uberhitzung nichit mehr be-
stand, den Sanerstoffgehalt erhtht hat, Auch
bel dieser Arbeitsweise, bel der der Sauer-
stoffgehalt nic so hoch ist, daf unter den
sonst iiblicherweise eingehalienen Bedingun-
gen eine unerwiinschte Temperaturerhthung
eintritt, wird die Wiederbelebung wegen der
anfinglichen Anwendung eines sehr sauer-
stoffarmen Gases sehr verzdgert.

Es wurde nun gefunden, daf man die Wie-
derhelebung gebrauchier Katalysataren mit
saucrstofflaliigen (Gasen bei erhdhier Tempe-
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ratur in cinfacher Weise unter Vermeidung | -ivdender Kohlenwasserstaife. die Druekhy
unerwilnschter Temperatnrerhdhtngen und ¢ driernng, die raffinierende Fydrierung van
choe wesentliche Verzdgerung, vicl selmeller | Olen, die Polymerisation ungesittigier Knlt-
als it 1.aft affein, durchfihren fann, wai lenwwassersioffe und die Ferstellong vou Koh-
raan ein vorerhitztes Gas mit cinem hegreps:, 3y wasserstaffe vder jhrer Derivate dureh Um
ten, aber so hohen Gehalt an Sanerstoff. (a¥iafdizung von Euhlenonyd mit Wasserstoff, ver-
unter gewdhnlichen Tedingungets der Katal¥ ,;‘«_’ernd(‘f wurden. Tiir die heschriehene Wie-
satur  unerwinscht hocherhitzt wiirde, mit | derhelebung cind Katalysatoren sehv geelg-
einer derartig hohen Creschwindiglkeit durch ie Dieicherde. Bauxit, Ton-

_ i net, die Trfiger. wi
dienn Katalysatorraum lejtet, dafl die entstan- erde, Magnesix., Kieselgur, aktive Kieselsiure
depe Wirme ohine unerwiinschte Erhéhung

I
t oder kiinstlich hergesiellte Silikate, z. B Aln-
der Temperatur durch das (Gas selbat auns dem | minitmsilikat, enthalten ader aus diesen Stof-
Katalysatarrawmm herapsgetragen wird wmd | fen hestehen,

den Ilauptteil des wusiretenden Gases nach j  Als Wiederbelebungsgase verwendetr man
ihien Dig etwa anf die am Tintritt i den | am besten Laft, die 7u Beginn der Behand-
Tatalysatorrauin herrschende Temperatur in | lung vorteiihaii mit inerten (7ascn, wie Stick
dicsen wieder miriickleitet, wihrend man eloff, Wasserdampf oder Kohlensiure. ver-
fortianfend oder in xeitlichen Ahstanden ein ;. dipne wird.

sauerstolfhaltiges Frischgas gufiihrt wond eat- | Die Behandlung wird im allgemeinen bei
sprechende Aengen von den ang dem Kataly-  Temnperaturen unter 630°C. vorteilhaft bei
satorrauin austretenden Gasen ahlrennt. i o0 bis gua” C,, und hei gewdlinlichem orler

Zweckmibiy hat das (as. namentlich im : auch leicht erbhtem Druck durchgefihrt.
crsien Teil des Wiederhelchungsvorgangs, ! Die Geschwindigheit. mit der die sauer-
ginen geringeren Saperstoffgehalt als Luft | stoffhaltigen Gase durch die Katalysator-
da es sonst auch hei hoher Geschwindighkeit | schieht gefiihrt werden, wird so cingestellt,
70 ciner za starken Verbrennung uned damit ] dal in der Schicht eine Temperaturerhdlinng
ou einer unerwiinschien Temmperatarsteigerung : von héchstens zo” C, zweckmiiliig von 13 hia
Anlab geben Lénnte, I7at das Urnwilzgas nur i 307 C oder weniger als 157 C. aufrritt, Die
einen geringen Snuerstofigehalt, so kann ihm | Menge des in der Zeiteinheit wmgewllzien
vor Eintritt in die Tratalysatorschicht ver- . Gases betrigt im allgemeinen mehr als das
LitnismaBig sauerstofireiches Gas, z. B, Luft i zofache, vnrzagsweise das 30- his zoofache

=5 !
oder saneratoffreicheres Gas als Tuft. zuge | oder auch mehy der in der pleichen Zeit zuge-
[T E B
fihrten Lufrmenge.

sihrt werden, wnbel das Verhiltnis der fe !
Zaiteinheit zurfickgefiihrten Mengen der Ab- | Die Abnkithlung der austretenden Algasce
gase zu der Menge des nen zugefiihrten Gases | bis auf eine Temperatur, die ctwa der am
derartig sein muf, daf der Sauersioffgehalt + Eintritt in die Katalysatorschicht herrschen-
des Gemisches nicht so grod ist, daf dic ge- i~ den Temperatur entspricht, wird am c¢infach-
whnschte Temperatur fiberschritten wird. | sten durch Leften der Abgrase dureh einen
Wenn die Ratalysatoren im Umsetzungs- | Kiihier erreicht, der z. [i. s0 pingerichict sein
ruum fest apgenrdnet sind, so belaft man sie . kann, dafl gleichzestig Hochdruckdampf ¢r-
i1 diesem und schickt nach einem gewissen ! yeugt wird, Dic aus dem Kreisianfgas fort-
Rickgung ihrer Wirksamkeit die saucrstofi- laufend nder nach zeitiichen Abstiinden abge-
haltiven Gase in der beschrichenen Weise | trentiten Mengen Gay kénnen viner helichi-
durch diesen Raum. Arheitet man dagegen | gen Verwendung. inshesondere zur Nutzhar-
it einemn bewegten Kamiysator, # B. cinem | machung der in ilnen enthaltenen Wirme.
in den umzusetzenden Stofien suspendierten mgefiihrt werden. Bei dem Verfahren wird
Tatalvsator, so hringt man ihn zur Wieder- | somit die durch dic Verbrennung kohlenstoff-
helebuing in ein besopderes Gefih. Tbenso | haltiger oder anderer verbrennbarer .Apschei-
Yanm man einen jose in den Umsetzungsraim dungen auf dem Katalysator cnistehende
eingefiillten Katalysator tehandeln. Die Zu- | Wirme prakiisch vollstindiz durch das Gus
fiihrung des gebrauchten Katalysators zn dic- celbat aus dem Regenerationsraum herawsge:
sern (efiP kann ebenso wie dus Aushringen | tragen und auberhalh desselben ahgegeben.
nach zeitlichen Abstinden oder fortlanfend. Infolge der durch das Tmwilzen hervod-
2. B. durch Schleusen, erfolgen. werufenen starken Durchmischung kann die
Das Verfahren ist fiir die Regenerierung | Temperatur des Gases fiber den gunzen Chuer-
Jer verschiedensten Katalysatoren nach deren | schnitt des Regencrationsgefifies vollkommesn
Verwendung bel den verschiedensten Um- | gleichmifig gehalten werden, und lediglich
setzungen anwendhar. Inshesondere kommt | indes Stromungstichtung des Gascs yritt efne
ey Tir die Wiederbelehung von Kautalysatoren | durch die fortsehreitende Umsctzung erzengie
in Betracht, die fiir Umsetzungen Lohlenstoll- | Tempuratursteigerang ein, deren Grdle man
haltizer Stoffr, wic 2. B. die Spaltung hither- @ aber durch Wahl des Sanerswffgehalis vand
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der Verweilzeit im Regenerationsramm, also

durch Einstellung der Umwilzgeschwindig- :

keit, und anch durch Bemessen der Héhe der
Katalvsatorschicht, den Erfordernissen an-
passen kamz.

Thn die Umwilzarbeit klein zu haiten, ist
o8 im allgemecinen zweckmifig, die Kataly-
satorschicht niedrig zw wihlen und thr Jafir
einc groflere Ausdehnung in der Breite zu
geben. Man kann zur Verringerung der Unm-

~wilzarbeit den Regeneratinnsofen durch Zwi-

schenwiinde in melrere Kammern unferteilen.

deren jede mit Katalvsator beschiclt jst. und |
de Zufuhr des Gases anf die einzetnen Kam- |

mern verteilen und die Abgase ans jeder
Kammer unmiitelbar abziehen. Es kaun auch
vorteiThaft sein, das Umwilzen der Gase mit
der Zugabe von Frischgas in den Regencra-
tionsofen an ihwer Stelle hinter dem Eintritt
der Umwilzgase in den Ofen und vor fiirem
Aunstritt aus diesem, z. B. zwischen zwei Ka-
talysatorschichten, zun verbinden: in dicsem
Faile wird das in einer Katalysatorschicht
erwirmte Umwilzgas durch das zugemischte
Gas, z. B. einen stirker als das Umwilzgas
abgekithiten Teil der austrerenden Gase, auf
die urspriinglichie Hingangstcmperatur ge-
kithlt, worauf der {(Gasstrom in die nidchste
Katalysatarschicht eintritt, Diese Malinahme
feann wiederholt werden. !

Tm Laufc der Wiederhelebung nimmt die
Reakiionsfihigkeit und Menge des zu ver-
hrennenden Kohlenstoffs ab., U trotzdem je
Tuiteinhelt mdglichst vie] Kohlenstoff zu ver-
hrennen, ist ¢s vorteilhaft, mit dem Fort-
schreiten der Wiederhelebung den Sauverstofi-
gehalt des Umwilzgases zu erhdhen. Im glei-
chen Sinn wirkt eine Erthéhnng der Wieder-
helebungstemperatur oder cine Kombination
dieger beiden MaBnahmen, Nach Beendigung
der Wiedesbelebung kann der Katalysator

durch das Umwilzgas sehr schaell wieder auf’

Reaktionstemperatur gebracht werden. Durch
Absperren der Frischgaszufuhr erhdlt man
ein fiir den Beginn der nichsten Wicderbele-
bung geeignetes sauerstoffarmes Gas.

Durch engen Zusammenbau von Kataly-
satorraum, Gasumwilzgeblise und Umwile-
gaskithlung kann mah die fiir die Umwilzung
ndtige Druckdifferenz und den Energiever-
branch klein halten. Vorteilhaft schlieht man

talysatorkammern, von denen stets minde-
stens eine in Betrich ist, wihrénd in minde-
stens eincr der Katalysator wiederbelebt wird,

Es wurde zwar auch schon ¢in Verfahren
vorgeschizgen, bei dem Kohlenwasserstoffdle
in der Weise gespalten werden, dafl man thre
Dimpfe mit “solcher Geschwindigheit durch
gine Schicht eines geldrnien Katalysators
leitet, dafi die Katalysatorkdrner in schaell

_ein Umwilzgeblise an mindestens zwed Ka- -

3

vibrierende Bewegung kommen und asch die
angchijeBende Wiederbelebung des Kataly-
sators mit Sanerstoffverbindungen enthalten-
dets Gasen in entsprechender Weise geschieht.
Die ans diescm Vorschlag ableitharen Werte

“fiir die Durchsatzpeschwindighkeit sind aber

utn ein Vielfaches kleiner als dic im vorlie-
genden Fall bel der Wiederbelebung einge-
haltenen Durchsatzgeschwindigkeiten, Aulier-
dem ist von einem Zurfickleiten der austre-
tenden Gase nach Kithlen bis auf die am 1fin-
tritt in den Kalalysatorraum herrschende
Temperatur, was in Verbindumg mit dem
schnellen Durchieiten das Heraustragen der
im Katalvsatorraum entstandenen Wirie
ohne unerwiinschte Temperaturerhdhung unter
Beilehaltung einer lelclit itherwachbaren Osxy-
dationswirkung der Gase ermiglicht, nichis
gesagt.

Beispiet

Rin schweres, iiher 300° siedendes Gasil
vom spezifischen Gewicht o922 wird ver-
dampft und mit einem aktivierten Dleicherde-
lkatalysator bei 470° gespalten. Nach f, Stunde
138t die Wirksamkeit des Katalysatoers nacl;
in dieser Zeit hat der Katalysator je Liter
Katalysatorruuim 8.4 g Nohlensioff aufgenom-
men., Die Olzufuhr wird dang abgestellt, und
dic Oldimple werden mir Stickstoff aus dem
Katalysatorraum ausgeblasen. Hierauf seizt
man das Gasumwilzgebldse in (ang, leitet
im Kreislaaf etwa oo Liter Gas je Minute
und Liter Katalysator durch den Katalysator-
ranm und fithrt gleichzeitig jo Minute und
Liter Katalvsatorraum 20 Liter Laft als
Frischgas zu. Die Kiihlung des Umwilzgases
i dem Abhitzelcessel wird dureh Wasserzu-
fuhr so yeregelt. daf die nach sehr kurzer
Zeit erreichie Temperatur von 3520° beim
Austritt des Gases aus dem Katalysatorratun
auf 405° beim Eintritt des Gages in diesen
Raum herabgesetzt wird. Nach 5 Minuten
wird die Luftzufubr auf 3o Liter jc Minute
und Liter Katalysatorraum crhoht und eine
entsprechende Mcenge TUlmmwilzgas entfernt.
Im Laufe der Wiederbelehung wird mit dem
Nachlassen der Gefahr uncrwiinschter Tem-
peraturerhhung durch xzu starke Verbren-
nung die Luftwege auf 40 Liter je Minute
und Liter Katalysator erhdht, Die Tempera-
tur beim Eintritt des Gases kann dabei durch
weniger starke Kithlung auf 5157 erhdht wer-
den, ohne daB die Temperatur beim Austritt
des Gases auf ither £40% steigt. Nauch 28 Mi-
nuten ist die Wiederbelehung fast beendet,
der Katalvsator kiihlt schnell auf 470° ab.
worgul die Gasumwilztung abgestellt wird.
¥m Katalysatorranm noch vorhandene Men-
gen Sauerstoff werden dureh  Spillen  mit
Stickstoff cntferni. Der Katalysator lkann
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dann ermeut zur Timsetzung vou {1 verwendet
werden.

Auf diese Weise ist durch die einfache lle-
gelung der geringen Trischiuftmenge und der
Rithlung im Abhitzekessel eine sichere Tem-
peraturrcgeltng und eine schnelle Wicderbe-
jebung moglich, olme dufl grofic Gasmengen
quf einen geeignetern Sanerstoffgehalt und
eine gecignere Temperatur eingestellt wesden
miisaern. -

.-

PaATENTANSPRUCHE!

1. Verfahren zur W tederbelebung von
Katalysatoren durch Bchandiung mit
saucrstoffhaltigen  Gasen hei ecrhohter
Temperatur, dadureh gelennzeiclivet, dab
man ein solches (as mit einem begrenz-
ten, aber so hohen Gehalt an Sauverstofl,
daf unter gewbhalichen Bedingnnges der

BEALIN

Katalysator unerwiinscht hoch  erhitzt
wiirde, mit ciner derartig hohen Geschwin-
digkeit durch den Katalysatorrauin leitet,
dad die entstandene Wirme ohme uner-
wiinschte Erhohung der Temperatur durch
das Gas selbst aus dem hatalysatorranm
heransgetragen wird, und dall man den
Hauptanteil ded anstretenden Cases nach
Kihlen bis eiwa anf die am Eintrit: in
den Katalysatorraum herrschende Ten-
peratur in diesen wicder zuriickleitet.
wihrend fortlaufend oder in zeitlichen
Ahstinden ein sauerstoffhaliiges Frisch-
gus zugefithrt wird und entsprechende
Mengen von dem aus demt Katalysator-
raum austretenden Gas abgetrennt werden.

4. Verfahren nach Anspruch I, dadurch
gelkennzeichnet, dap man wihrend des
Umpumpens der (iasc deren Sauerstoff-
gehalt erhiht.

SFREINET 1Y DER AFITARHLCSEF R
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