BUNDESREPUBLIK DEUTSCHLAND

26. JULI 1956

DEUTSCHES PATENTAMT

PATENTSCHRIFT

X 946 289
KLASSE 120 GRUPPE 103

INTERNAT: KLASSE C07¢

Rirj60lVbj120

AUSGEGEBEN AM

Dr. Herbert Kolbel, Moers, und Dr. Paul Ackermann, Moers

sind als Erfinder genannt worden

10

15

Rheinpreussen Aktiengesellschaft fiir Bergbau und Chemie,
Homberg/Ndrh.

Vorrichtung fiir die Kohlenoxydhydrierung
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Patentanmeldung bekanntgemacht am 2. Februar 1956
Patenterteilung bekanntgemacht am 5. Juli 1956

Die vorliegende Erfindung betrifft eine Vorrich-
tung fiir die katalytische Kohlenoxydhydrierung an
in einem flitssigem Medium schwebend gehaltenen,
fein verteilten Katalysatoren unter Benutzung eines

_iiber den ganzen Querschnitt in Schichte eingeteil-

ten Reaktionsapparats, bei dem der Sumpf unter
den Schichten und die Gaszufithrung besonders
ausgestaltet werden.

Die Unterteilung des gréB8ten Teils der Linge,
einschliefilich der oberen Begrenzungsfliche gegen
den Gasraum, einer stehenden, d. h. nicht umlaufen-
den Fliissigkeitssiule mit einem Durchmesser von
mehr als 30 cm, 100cm oder dariiber in vonein-
ander getrennte Einzelsizlen mit gemeinsamem
Sumpf bei gemeinsamem oberem Gasraum verhin-

dert in solchen Vorrichtungen bei Gasdurchgang
die Ausbildung von in der Hauptsache vertikal aus-
gerichteten Fliissigkeitskreislaufstromungen und hat
zur Folge, dafl selbst bei einem stiindlichen Gas-
durchgang von weniger als 30 Betriebslitern je cm?
Reaktionsraumquerschnitt -die Gasverteilung nach
GroBe, Menge und Aufstiegsgeschwindigkeit der
Gasblasen iiber den ganzen Querschnitt des Reak-
tionsraums weitgehend ausgeglichen ist. Man hat es

-dabei als zweckmiBig angesehen, jeden einzelnen

Schacht, durch den die einzelne Fliissigkeitssiule
gebildet wird, mit einer eigenen, gegebenenfalls so-
gar einzeln geregelten Gasmenge zu beschicken, die
jeweils direkt in den Schacht oder zumindest senk-
recht unter jedem Schacht in den gemeinsamen
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Fliissigkeitssumpf eingefithrt werden sollte. Hier-

aus ergab sich die Notwendigkeit einer iber den
ganzen Reaktionsraumquerschnitt gleichmiBig ver-
teilten Gaszufithrung mit mindestens je einer Gas-
austrittséffnung je Schacht. '

Es wurde nun gefunden, daf bei derartigen hohen,
zylindrischen, in Schachte eingeteilten Reaktions-
raumen auch dadurch eine gleichmaBige Gasvertei-

" lung innerhalb der Schéchte erreicht wird, dafl der

Reaktionsraum unterhalb der Schichte verjiingt
wird zu einer einzigen axial eintretenden Gasein-
trittsdffnung, deren Abstand von der Unterkante
des Schachtepaketes mindestens so groB oder grofer

ist als der Durchmesser des zylindrischen Reak—r

tionsraumes.

Die Wirkung dieser Anordnung nach der Erfin-
dung ist insofern iiberraschend, als bei zylin-
drischen Fliissigkeitssiulen von 30 cm Durchmesser
an aufwirts selbst bei gleichmaBig {iber den ganzen
‘Boden verteilter feinblasiger Gaseinfithrung sich
starke, vertikal {iber die ganze Hohe der Sdule er-
streckende Fliissigkeitswalzen ausbilden, die eine
gleichmiBige Verteilung der Gasblasen iiber den
ganzen Querschnitt in jeder Hohe auBer in der
Nihe der Fliissigkeitsoberfliche verhindern. Bei
zentraler Gaseinfithrung wird dieser innere Fliissig-
keitsumlauf vermutlich noch begiinstigt. Es hat sich
dabei nun herausgestellt, daB bei schichteartiger
Unterteilung der Fliissigkeitssdule der obere Um-
kehrpunkt der Fliissigkeitswalze nicht unterhalb
der Unterkante des Schichtepaketes liegt. Hier ist
dann ihnlich wie bei der Fliissigkeitsoberfliche die
Gasverteilung iiber den Querschnitt fast gleich-
miBig. Die regulierende Wirkung des in den

Schichten sich ausbildenden Fliissigkeit-Gasblasen-

Schwebesystems auf das hydrostatische Gleichge-
wicht an der Basis des Schichtepaketes hat zusatz-
lich eine praktisch gleichméBige Gasverteilung auf
alle Schachte zur Folge. :

Die Form der Verjiingung des Reaktionsraumes
unterhalb der Schichte nach der Erfindung kann
verschiedenartig gehalten sein, beispielsweise
konisch oder bauchig od.dgl., wie Abb. 1 oder 2
darstellt. ‘

Der Abstand zwischen Gaseintrittséffnung -und
Schichtepaketunterkante muf ein- bis mehrfach
so grof sein wie der Reaktionsdurchmesser, damit
der Gasstrahl durch die Fliissigkeitssiule geniigend
zerrissen wird. Es kénnen auch Prallflichen iiber
der Gaseintrittséffnung angebracht werden. Als
solche wirken aber im ausreichenden MaBe die
waagerechten Kithlmittel-Zufithrungsrohre zum
Kiihlsystem, das zweckmafligerweise so tief wie
moglich unterhalb des Schichtepaketes verlingert
ist, weil auch im Sumpf unterhalb des Schichte-

-paketes Reaktionswarme abgefiihrt werden muf.
Das Verhiltnis der freien Querschnitte von Gas- |

eintrittsdiise und Reaktionsraum.in der Hohe des
Zylinders kann im Reaktionsapparat nach der Er-
findung zwischen etwa I :10 und etwa I :1®000
liegen in Abhingigkeit von der absoluten Grofe des
Reaktionsapparates und der vorgesehenen Quer-

schnittsbelastung in Betriebsvolumeneinheiten Syn- |

. der

thesegas, bezogen auf den freien Reaktionsraumquer-
schnitt. Die praktische Querschnittsbelastung bei
Kohlenoxydhydrierung mit suspendierten
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Eisenkatalysatoren bei -Synthesedrucken zwischen -

etwa 5 und 25 at liegt vorzugsweise im Bereich
~zwischen 5 und 200 Betriebsliter Syntheségas in der

Stunde, bezogen auf den cm? Reaktionsraumquer-
schnitt. -

Das Verhiltnis von Diisenquerschnitt zu Reak-
tionsraumgquerschnitt wird im gesamten Bereich der
Querschnittsbelastung so gewahlt, daf§ die lineare
Gasgeschwindigkeit - in der Gaseintrittsoffnung
(Diise) zwischen 2 und 400 m pro Sekunde, vor-

-zugsweise zwischen 5 und 200 m pro Sekunde liegt.

In Richtung vergréBerten Reaktionsraumdurch-
messers wird zweckmifBig ein im Verhiltnis zum
Reaktionsraumquerschnitt kleinerer Diisenquer-
schnitt gewihlt, wobei dementsprechend bei gleicher
Syntheségasquerschnittsbelastung auch die lineare
Gasdurchtrittsgeschwindigkeit erhoht ist. Wegen

des gemiB der Erfindung entsprechend dem Durch-’

messer des Reaktionsraumes vergroferten Abstan-
des zwischen Diise und Schichtepaket-Unterkante
ist eine entsprechend vergréferte Gasdurchtritts-
geschwindigkeit erwiinscht, weil in diesem bis zu
5 m hohen Sumpf eine kriftige Turbulenz der
Fliissigkeit aufrechterhalten werden muf.

Reaktionsriume von groffem Durchmesser wer-
den auBerdem vorteilhaft auch in der Hohe ent-
sprechend groBer gehalten, beispielsweise 25m
Hohe bei 2,5 m Durchmesser. Zur Erzielung der
gleichen Raumbelastung mit Synthesegas und, hier-
aus folgend, derselben Raumzeitausbeute an' Reak-
tionsprodukten konnen derartige hohe Reaktions-
rdume mit groBerer Quefschnittsbelastung be-
trieben werden als niedrigere Reaktionsriume, ohne
daB die Katalysatorbelastung bei gleicher Konzen-
tration erhéht ist.

Durch Erhohen der Querschnittsbelastung hat
man es in der Hand, die Zone der Reaktion, die bei-
spielsweise bei der Querschnittsbelastung von
stiindlich 10 Betriebsliter/cm? nur etwa 2m be-
tragt, gleichmiBig fiber die gesamte Hohe des Re-
aktionsraumes auseinanderzuziehen. Im selben

"Sinne begiinstigend wirkt sich die Einhaltung eines

Temperaturanstieges von unten nach oben mit rela-
tiv niedriger Temperatur im Ofensumpf aus, wie
bereits vorgeschlagen worden ist.

Durch die nach der Erfindung den gesamten In-
halt des Sumpfes umfassende kriftige Umwilz-
bewegung des flitssigen Mediums wird der suspen-
dierte Katalysator gleichmifig auf den gesamten
Sumpfinhalt verteilt, wodurch aueh eine gleich-

mifige Zufithrung von Katalysator zu den einzel-

nen Schichten sichergestellt ist. Vor allem werden
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durch die Verjiingung des Ofenunterteiles nach der .

Erfindung die bewegungsarmen Totriume vermie-

_den und damit Katalysatorabsetzungen verhindert. -

An Stelle der konischen Verjlingungen wie in
Abb. 1 kann auch eine der Fliissigkeitswalzenstro-
mung angepaBte Verjiingung nach Art der Abb. 2
vorteilhaft Verwendung finden, wobei die Walzen-
bewegung wirksam unterstiitzt werden kann durch
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Verlingerung der Diise, derart, daB sie in den
Raum hineinragt. )

Man kapn auch der in den Reaktionsraum hinein
verlingerten Diise konzentrisch LeitkGrper fiir das
flitssige Medium zuordnen, etwa nach der in Abb. 3
oder Abb.4a bzw. 4b dargestellten Weise. Der
ringférmige Leitkorper wird’ vorteilhait so ange-
ordnet, daB zwischen diesem und der Innenwand
des Reaktionsbehilters sowie dem Gaseinfithrungs-
rohr ein freier Ringraum fitr das fliissige Medium
gebildet wird, der zwischen Gaseififithrungsrohr
und Leitkérper sich nach oben verengt und etwa in
der Hohe der Oberkante des Gaseinfiihrungsrohres
die grofte Verengung aufweist.

Von diesem Punkt an kann der Leitkdrper einen
trichterartig sich erweiternden Aufsatz erhalten,
wie beispielsweise nach Abb. 42, 4b und 5, dessen
Offnungswinkel vorteilhaft zwischen 50 und 120°
betragt.

Mit dieser Anordnung wird durch den Gasstrom
eine kriftige Saugwirkung ausgeiibt, wodurch die
Fliissigkeit mit vergroBerter Geschwindigkeit um-
gewilzt wird. Man erreicht damit einen weitgehend
regelbaren Zwangsumlauf der Katalysatorsuspen-
sion. Da die hierfiir erforderliche Energie aus-
schlieBlich durch das Synthesegas in das System
eingebracht wird, hat man es in der Hand, durch
erhohte Gasgeschwindigkeit, wobei ein Druckabfall
vor und hinter der Diise von der Grofenordnung
0,2 bis 1 at oder dariiber in Kauf genommeén wer-
den muB, die Geschwindigkeit des Fliissigkeitsum-
laufes so weit zu erhdhen, daf ein wesentlicher Teil
des oberhalb der Diise mit der Fliissigkeit gemisch-
ten Gases mit dieser im Kreislauf an der Diise vor-
beigefithrt wird. Die Folge hiervon ist eine schon
fast gleichmiBige Zerteilung des Gases zu kleinen
Blasen in der Zone unterhalb der Schichte.

Die Gasverteilung nach der Erfindung kann ent-
sprechend Abb. 5. weiterhin noch dadurch verbessert
werden, daB die trichterférmige Verlingerung des
Leitkdrpers oben mit einer Lochplatte versehen ist,
durch deren Offnungen Gas und wumlaufende
Fliissigkeit gemeinsam hindurchgeprefit werden.
Die Offnungen in der Lochplatte kénnen .relativ
weit gehalten werden; vorzugsweise haben sie mehy
als 10 mm Durchmesser und kreisfdrmigen Quer-
schnitt. Sie koénnen gleichmaBig fiber die ganze

Platte verteilt oder bevorzugt nach dem Rand hin.

angereichert sein. Die Summe der Querschnitte
samtlicher Offnungen soll aber mindestens zwei-
und bis zwanzigmal so grofl sein wie die Summe
der kleinsten freien Querschnitte der Gaseinfiih-
rungsdiise und des Ringraumes zwischen dieser und
dem Leitkorper. :

PATENTANSPRUCHE:

1. Vorrichtung fiir die Kohlenoxydhydrie-
rung an in einem fliissigen Medium suspendier-

ten Katalysatoren, bestehend aus einem hohen,-

zylindrischen, mit Kiihlvorrichtungen zum Ab-
fithren der Reaktionswirme aus dem Innern
versehenen Behilter, der auf dem grofiten Teil
seiner Liange in senkrechte, gegeneinander
fliissigkeitsdicht getrennte, unten und oben
offene Schichte so eingeteilt ist, daBl die
Schichte ein Paket bilden, unterhalb dessen
Unterkante ein gemeinsamer Raum {iber dem
Gasverteilerboden fiir das fliissige Medium und
oberhalb dessen Oberkante ein gemeinsamer
Gasraum fiir das Endgas freigelassen ist, da-
durch gekennzeichnet, daB der Reaktionsraum
unterhalb der Unterkante des Schichtepaketes
zu einer einzigen, axial angeordneten Gasein-
tritts6ffnung verjiingt wird, deren Abstand von
der Unterkante des. Schichtepaketes mindestens
so grof oder gréfler ist als der Durchmesser des
zylindrischen Reaktionsraumes.

2. Vorrichtung nach Anspruch 1, dadurch ge-
kennzeichnet, daBl das Verhiltnis des frejen
Querschnitts der Gaseintrittsdiise zu dem des
Reaktionsraumes zwischen I :10 und I :10 000
liegt.

3. Vorrichtung nach Anspruch 1 und 2, da-
durch gekennzeichnet, daB das Gaszufiihrungs-
rohr in den Reaktionsraum hinein verlingert
-wird. :

4. Vorrichtung nach Anspruch 1 bis 3, da-
durch gekennzeichnet, da zwischen dem in den
Reaktionsraum hinein verlingerten Gaszufiih-
rungsrohr und der Innenwand im unteren Teil
des Reaktionsbehilters ein ringférmiger Leit-
korper konzentrisch so angebracht ist, dafl zwi-
schen dem Leitkérper und der Innenwand des
Reaktionsraumes sowie dem Gaseinfithrungs-
rohr ein zusammenhingender, freier Ringraum
fiir das flitssige Medium besteht, der zwischen
Gaseinfithrungsrohr und Leitkdrper sich nach
oben vereinigt und etwa in der Hoéhe der Ober-

kante des Gaseinfithrungsrohres die grofite Ver-

engung aufweist.
5. Vorrichtung nach Anspruch 1 bis 4, da-
- durch gekennzeichnet, dafl der Leitkdrper ober-
halb der Oberkante des Gaseinfithrungsrohres
eine trichterartige Verlingerung besitzt mit
-einem Offnungswinkel von mindestens 50 und
bis zu etwa 120°.

6. Vorrichtung nach Anspruch 5, dadurch ge-
kennzeichnet, dafl die trichterférmige Verlinge-
rung des Leitkérpers an der Oberkante mit
einer Lochplatte versehen ist, deren Offnungen
zusammen einen zwei- bis zwanzigmal so grofien
Querschnitt haben wie die Summe der kleinsten
freien Querschnitte der Gaseinfithrungsdiise und
des Ringraumes zwischen der Diise und dem
Leitkorper. :

In Betracht gezogene Druckschriften:
Britische Patentschrift Nr. 659 048;
USA.-Patentschrift Nr. 2 468 508.

Hierzu 1 Blatt Zeichnungen

© 609565 7.56

70

73

8o

90

160

105

ilg

115

120



YN

|

I

I‘

Y

i

Mmm




