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Bei der Verwendung vor Fillungskatalysatoren,
insbesondere aus Eisen, Kohalt und Nickel, fiir die
Kohlenoxydhydricrung ist es bekannt, diese Kon-
takte Im allgemeinen mit ciner Korngrifie zwischen
etwa 1 bis 4mm zwm Einsatz zu bringen. Diese
Korngrifle wird z. B. dadurch eingestelll, da die
in belkanpter Weise durch Fillung hergestellte
Katalysatormasse in noch feuchtem Zustand,
gegebenenfalls nach Trocknung, auf einen he-
stimmten Wassergehalt in einer geeigneten Ma-
schine, beispielsweise Fadenpresse, Strangpresse
usw,, verformt wird, Das bei dieser Verformung
sowie bel weiberer Zerklelnerumg in Stiickchen und
hei der Indtrockirung entstandene Unterkorn wird
durch Behandeln der reformten Massen mit elnem
Sieb bestimmiter Feinlieit, 2. B. von 1 mm Maschen-
weite, entfernt, d. h. Stanb und Unterkorn werden

durch entsprechende Absiebung vor der Reduktion
abgetrenni.

Its ist bekannt, daB bei dem anschliefenden
Arbeitsgang der Reduktion des Katalysatorkorues
eine erneute Bildung von Stawh und Kleinkorn
stattfindet. Diese ist darauf zurfickzufithren, daf
durch den bei der Reduktion amftretenden Schwund
nach der Reduktion cine mehr oder weniger grafie
Menge an Korn vorliogt, dessen GroBe jetzt unter-
halb der vorher durdh die Siebung cingestellten
untersten Grenze Megt, Hinzu kommt, daf be-
sonders bei Idllungskatalysatoren — vermutlich
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infolge des exothermen Verlaufes der Redulktion— gzo

das Korngefiige gesprengt werden kann, sa daff
ein grofler zusitzlicher Anfall an Staub und
Splitterkorn stattAndet. SchilieBlich ist beleann,
dafl cin reduzicrtes Korn hivfig in mechanischer
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Hinsichl weicher ist als ein unreduziertes Korn,
Es witt dadurch eine weitere Moglichkeit zur Bil-
dung von Staubh und Splitterkorn auf, bedingt
durch unvermeidliche Manipulationen mit dem
reduzierten Korn, wie Ab- und Umfiilien in Kiibel,
FPassieran von Abfillvorrichtungen, Durchiihrung
von Transporten. '

Als Folge dicser drel als Beispiele geschilderten
Méglichkeiten der Bildung von Staub und Splitter-
korn bei der Reduktion vor Féllungskatalysatoren
zeigt sich pach dem Linfiillen des reduzierten
Katalysators in die Synthesedfen cin erhhter
Druckverlust, Wihrend dieser Druckverlust speziell
bei der Kohlenoxydhydrierung mit festangeord-
neten Katalysatoren in den bisherigen Synthese-
Sfen mit ciner Hohe zwischen etwa 1 his 4 m unfer
gewissen Verhiltnissen nur eine technisch un-
erwiinschie Frscheinung darstellt, ziigte sich, dall
bei modernen {Men mit entsprechend vergroBerter
Bauhhe, beispielsweise solchen, welche efue Fithe
zwisclien etwa 1o bis 15 m aufweisen, anlerordent-
licae Komplikationen cimirelen, Es fommt-hinzu,
dalh im Zuge der Entwicklung einer Synthese mit
vergroBerter Gasbelastung des Katalysators bei
der Kohlenoxydhydrierung jetmt die lneare Gas-
geschwindigleeit gegeniiber der frither bei der grof-
technischen Synthese mit festangeordneten EKobalt-
katalysatoren angewandten Geschwindiglaiten wm
gin Vielfaches 'hoher licgt. Beide Faktoren zu-
sammengenommen bewirken, daf je nach Art und
Qualitit des Katelysators Drickeerluste von bei-
spiclsweise 5 at und mehr auftreten kénnen und
somit eime technisch kawm tragbare Hohe cr-
rcichen. :

Es ist bereits vorgeschlagen worden, in die Ein-
filllvorrichtung eine Durchlalkammer mit elnem

Schrigsieb einzuschalten, so daB der bei der Alkti-:

vierung gehildete Staub vor dem Elnfritt des
Kontaktes in die Kountakibehilter abgesiebt. und
in einer Staublkarmer gesammelt wird, Bei dieser
Vorrichtuog ist jedoch der Querschnitt des Einlaf-
stutzens vor dem Sieb groBer als die Austritts-
Sffmung der Sieblsammer. :

Es zeigte sich, dal unter diesen Verhéltnissen,

ja sogar bel eincr Gleicltheit der Querschnitte’

beider Offnunwen, sicl die gesamte Siebvorrichtung
mit Katalysatorkorn anffillt und dadurdh eine ver-
hLiltnismilig schlechte Siebung und durch .den
Staudruck und die Reibung der gestauten Kdrner
anteinander eine erneute Stanbbildung eintritt.

 Bs wurde nun gefunden, daB in den Synthese-
Gfen etwa anftretende Druckverluste sich in ein-
facher Weise auf cin tragbaves Ausmafl verringern
laseen, wenn man das Fillen von mit Synthesc-
rolren ausgestatteten Reaktionstfen fir dic kate-

- lytische Kohlenoxydhydrierung, besonders von

einer Baukdhe von fiber 4 m, vorzugsweise von
1o his 2o m, mit Katulysatorkorn, nshesondere
golchem aus Eisen, Kobalt oder Nickel, mit Korn-

grofien von etwa 0,5 bis 7 mm, insbesondere 1 Lis |

S mum, in anredusiertem Zustand, besonders glnstig

wvater Benutzung eimer Slebvorrichtung vornimmdt,

bei der der Querschnitt des Lintrittsstutzens vor

dem Sieh etwa den 0,8« bis o0,1fachen Querschnitt
des Einfiillstutzens nach dem Sieb besitzt, wobei
wilrend des Rimfiillens cin sclrwacher Gasstrom

durch die Binfiillvorrichtung geleitet wird, Da-

duveh ist ein einwandfrcics Abrieseln der Kataly-
satormasee in allen Fillen gewihrleistet, und der
in der Masse vorhandene Staub samt dem Unter-
korn wird mit Sicherbeit entfernt. In der Zcidh-
nung sind eiuige Beispiele entsprechender Kon-
struktionen aufgefithri.

Alg Gas, das waheend des Einfitllens des Kataly-
sators durch die Siebvorrichtung geleitet wird,
wird zweckmiBig Incrtgas, z. B. Kohlensfure oder
Stickstoff, verwendet, Dieses Gas wird am besten
im Oucrstrom oder (egenstrom zu dem ab-
ricselnden  Katalysatorkorn gefithrt. Anf diese
Weise wicd einé hesonders gutc Entfernnng des
Staubes errzicht. Hierbel ist ¢s ghnstig, wenn die
lineare Geschwindigheit des Gases an der Be-
rithrungsstelle mit dem Katalysator etwa 1 bis
100 cm/Sek., vorteilkaft etwa 10 bis 50 om/Sek,, be-
trigt. Unterhalb dieser Grenze ist der Effckt nur
gering, oberhalb kann unter Umstinden schon sine
Austragung des Kontaktkornes erfolgen. Die bis-
her erwahnten MaBnahmen lasscn sich besonders
gut bei trigerlosen Katalysatoren, vor allem des
Eisens, Kobalts und Nickels anwenden, jedoch ist
dies auch bei solchen Katalysatoren moglich, die
mehr oder weniger grolle Anteile an Triger-
material, z. B. Kieselgur, aktivierte Bleicherden,
Alumindiumexyd nsw., enthalten.

Als besonders giinstig hat cs sich weiterhin
herausgestellt, wenn in Kombination mit diesemn
Einfiiliverfabren nach Fiillung der Reaktionséfen
die auf dem oberen Rohrboden befindliche Kataly-
satormasse nicht manuell, beispielsweise  durch
Zusammenfegen, Kratzen oder Scheben, entfernt
wird, sondern nach beandeter Fiilung der Synthese-
ofen iberschitssige Katalysatormasse von ihrem
oberenr Roluboden durch Absangen in cinem Inert-

‘passtrom entfernt wird. Es zeigte sich, dafi ein

aicht unbetrichtlicher Teil des Druckyerlustes
darauf zurfickzufithren ist, dal dorch unvor-
sichtiges Manipulieren mit der auf dem obcren
Rohrboden belindlichen fiberfliissigen Katalysator-
musse, deren Vorhandensein trotz sorgfiltigen
Einffillens karm zu vermeiden ist, ein zusitelicher
Staubanfall mnd damit Drudkverlust eintritt, der
unter Umstinden bei einemn relativ weichen Korn,
das leicht zum Zerfall neigt, mehrere Atmosphiren
betragen kang, Durch eine Absangung des Klein-
kormy, vor allem des evtl. gebildeten Staubes, kann
dieser Druckverlust praktisch wcitgchend aus-
geschaltet werden, '
SchiieBlich ist noch eine weitere Schonung des
Katalysatorkorncs beim Einfiillen speziell beim
Vorliegen htherer Reaktionsriume moglich. Es
zeigte sich, dafl man besonders giinstig arbelien
kann, wenn die Syatheserchre wihrend der Fitlluag
mit demn reduzierten Katalysatorkorn eine Flilesig-
keit, z. 3. Kohlenwasserstoffe, aus der Kohlen-
oxydhydricrung enthalien, deren Meniskus wahrend
der Fillung mit Katalysatorkorn nicht mehr als
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1o, zweckmiBig nicht mehr als 100cm, vom
oberenr Rohrboden entfernt ansteigt. Es stellte sich
nun heraus, daf bei Nichtanwendung ciner, vor
allem aber sdmtlicher voranstehend beanspruchter
Mafinahmen diese Verfahirensweise des Einfitllens
in Gegenwart einer Flitssigheit bestenfalls Leinen
Effekt, meistens jedoch eine zusitzliche Steigerung
des Druckverlustes bewirkt, Die Erklirung hierfiir
liegt darie, daB beim Vorliegen auch mur geringer
Mengen an Staub oder Unterkorn unter 0,5 mm,
vor allemt wirter 0,1 mm, bedingt durch die starke
unterschiedliche Sedimentationsgeschwindighkeit in
der Flissigkeit, in den cberen Schichicn eine er-
hebliche Anreicherung des Staubanteiles cintritt.
Hierdurch wird, wie Messungen zeigien, ¢in zu-
sitzlicher Druckverlust hewirkt.

Werden nun dicse Ma8nahmen in Kombination
miteinander angewandt, so enthilt der elngefiillie
Katalysator keinen Staub und kein Splitterkorn
mehr.  Die  Sedimentationsgeschwindigleeit der
Katalysatorpartilelchen ist nun fast véllig ein-
heitlich. Eine Anreicherung von Staub, wie voran-
stehend geschildert, ist nun villig ausgeschalfet
und somit anch die Méglichkeit eines zusitzlichen
Druckverlustes. Als Vorteil tritt aber jetzt hinzu,
dall Im Vergleich zu einer Fiillung ohne Fliissig-
keit durch die langseme Sinkgeschwindigkeit
keinerlei mechanische Beanspruchung des redu-
zierten Kormes einiritt und somit auch bei hohen

Reaktionsriumen keine zusitzliche Bildung von |

Staub und Splitterkorn dutch den Anprall an dic
Wand und den Aufprall auf den Boden wihrend
des Fiillens eintritt. Bei nicht mit einer Flissig-
keit gefiillten, besonders hohen, z B, 1o bis 15 m
hohen Reaktionsriumen, ist durch den Aufprall
auf den Siebboden des Reaktors sowie durch den
seitlichen Anprall des Kornes Leim Fall durch das
Rohr eine mehr oder weniger wroBe Staub- und
Splitterkornbildung nicht auszuschlieBen.
Vorteilhaft ist es, dabel zu beachten, daB die
Flissigleit im Realtor nicht héher als etwa 1m
unter dem oberen Rohrboden steht. Da der Flitssig-
keitsspiegel durch das Einfiillen des Katalysators
steigt, ist es notwendig, von Zelt zu Zeit einen Teil

der Flitssigkeit am unteren Boden abzulassen, Um
eine Berifhrung der Flissigkeit mit Splitterkorn
tind Staub, der sich evtl. auf dem oberen Rohr-
hoden befinden: kann, mit Sicherheit auszunschlieBen,
ist eine Uberflutung des oberen Rohrbodens un-
bedingt zu vermeiden. Der Flitssighkeitsspiegel darf
auberstens bis aul etwa Iocm wom oheren Rohr-
boden antfernt steigen.

PATENTANSPRUGHE:

I. Verfgdhren zum Fiillen von mit Synthese-
rofiren ausgestaticten Reaktionséfen fiir dic
katalytische Kohlenoxydhydrierung, besonders
vor einer Baubdhe von fiber 4 m, heispielsweise
4 bis 20 m, mit reduzioerten F adlungekataly-
satoren, insbesondere solchen aus Eisen, Kobalt
und Nicke! mit einer KorngriBe von 0,5 bis 7,
inshesondere 1 his & mm, anter unmittelbarer
Eatstanbung des Kontaktes durch cine Sieb-
vorrichiung, dadurch gekennzeichnet, duf eine
Siebvorrichiung zur Anwendung kommt, deren
Eintrittsstutzen vor dem Sieh den 0.8~ bis o,1-
fachen Cluerschnift des Einfiillstutzens nach
dem Sieb besitzt und daB wihrend des Fin-
fillens durch die Fiillvorrichtung ein schwacher
Gasstrom geleitet wird,

2. Verfabren nach Anspruch 1, dadurch ge-
kennzeichnet, dafl der durch die Fitllvorrichtung
geleitete (rasstrom eine Geschwindigiceit von
1 bis 50, vorteilhaft 5 bis 25 cm/Sek., hat.

3. Verfahren nach Anspruch 1 und 2, da-
durch gekennzeichnet, daB die Syntheserohre
mit einer Fliissigkeit, vorzugsweise FKohlen-
wasscrstoffen der Kohlenoxydhydrieruny, ge-
fillt sind, deren Meniskus wihrend des Fillens
mit Katalysatorkorn nicht hiher als 10 cm,
zweckmillig nicht hdher als 100 cm, vom
oberen Rohrboden entfernt ansteigt,

4. Verfahren nach Anspruch 1 bis 3, dadurch
gelennzeichnet, dall nach beendeter Fiillung der
Reaktionstfen {iherschiissige Katulysatormasse
von ihrem oberen Rohrboden durch Absaugen
in cinem Inertgasstrom entfernt wird.

Hierzu 1 Blatt Zeichnungen
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