Experimentelle und modellgestiitzte Studie zur
Hydrierung von Acrolein zu Allylalkohol in Festbett-

und in Membranreaktoren
C. Hamel', M. Bron?, P. Claus?, A. Seidel-Morgenstern'

'Max-Planck-Institut for Dynamik komplexer technischer Systeme, Magdeburg
2TU Darmstadt, Emst-Berl-Institut, Technische Chemie I, D-64287 Darmstadt

MAX-PLANCK-GESELLSCHAFT

werden, aber auch innovative Reaktorkonzepte  und
Reaktorbetriebsweisen stellen eine Alternative dar. Mit dieser
Arbeit sollen Ergebnisse einer theoretischen Studie zur
Hydrierung von Acrolein zu Allylalkohol in Festbett- (FBR) und in
Membranreaktoren (MR) vorgestellt werden.

Festbettreaktor Partialdruck Partialdruck H, Verweilzeitprofil
- .
Die Herstellung von Allylalkohol durch selektive Hydrierung von | /T_{C Acrolein (AC) A
Acrolein als kurzkettigstes a.B-ungeséttigtes  Aldehyd  mit AC 2 MR MR
molekularem Wasserstoff ist eine sehr schwer in einem H, AyYOH
Einschrittverfahren  zu  realisierende  Reaktion  [1].  Die PA
Optimierung von Umsatz und Selektivitét stellt dabei eine embranreaktor
anspruchsvolle und komplexe Aufgabe dar. Verbesserungen H .-..-..-..-..-..-..-..-..-..-..-..- Iy FBR
kénnen durch neue, immer spezifischere Katalysatoren erreicht 2 AC MR

el
FBR

z

LO LO L

z

! Validierung der Kinetik im FBR

Selektivitéitssteigerung im MR !

Reakfionsschema {
80-
g 80 XAC Sim . _diff. Selektivitat Propanal
1z .
= Y A A * R
Ea ——SAOHSIm n o Allylalkohol AYOH P S S LT W T VPP v Iver
=z ) H,C =CH-CH, -OH 60" JaTaTaTanamams
2 0 ——SPASim 3 T st
3 I 5 s KISl Acrolein AC +H2 2\ . dift. Selektivitat Allylalkohol
] H,C=CH-CHO B 00 L.
g2 o SAYOH Messung 2 \ i o Mg me e e as R R LELETE TR
£ . r Propionaldehyd PA 3 AR :
0 i 4 H,C-CH, - CHO £ .
0 5 10 15 £ 20
¢ E- el MR Dosierung von H,
M/ M. [egrs/ml] Versuchsanlage R Dosierung von Acrolen
) . . :
% —_XACSm Katalysator: 9Ag/SiO,-F % 0z 02 o8 o8 1
2% —— YAYOH Sim Kinetikreaktor (FBR): d; = 10mm; |= 150mm dliiersenless Rostiiaiings (4
2 ——YPASIm 4 o 1 . 1
(g 20 n o diffSea = ¥ E diffSayon = Lk 061067 066081
N s o XMessung Kinetik n+o o l+g T e
o
21 ://' ¢ YAYOH Messung 35300 @ I diffSayon :—.1 - \i,u @
S YPAM 5  RT . 0\57.” mol +4.pu" - pac
. ‘ ‘ A lessung i =2703-e D Py = o P! p
thett MR MR
0 5 10 15 _ 43200 G @ l)u\ivruﬁi (en—lwml Dosierung AC | Dosierung H,
Mol Mhc: [kgiers/mol] rn=1447-¢ * .pyt.p5 { mol } Unmsatz Acrolein [%] 31 19 52
4 kgt Selektivitit AyOH[%] 38 36 42
Exp. Bedingungen: H, /AC=20:1, T=225-300 °C, p=0,5 MPa loktivitit PA [%] 62 4 58
I T AusbenteAyOH %) & L a
Ausbeute PA [%] 19 12 30
Spezifische Wasserstoffverteilung (MR) = L
® 5
5% 25% 70% T\ 4o 5 ® ﬁ‘
33% 33% 33% 9 2EE
70% 25% 5% 5w P S
Hy Hy H, z 2 ST
YYvy Y YV Y vy D SR =g B 5 — Festbetireakior
5 - Festbetireakior o} | ——
2 =vari ~— MR AC-Dosierur L2 7 =variiert
< ° 20 10 60 80 0 20 40 60 80 100
< 2 50
=) % Umsatz Acrolein (%] Umsatz Acrolein [%]
5 5 I [
K] o 40 -
£ 11 ]
2 N =
2 k 2 o z
;g 70255 | 04 DE 9?
— 512570 10 B
---- 33/33/33 | 0.2 ] E ‘
02 04 06 08 © o3 - ]
dimensionslose Reakforlange [-] dimensionslose Reaktorlénge [-] - 2 3 o
06 < g™/ ™ “ ‘
Uac Sayon Sea Aayon Apa 2510 )
Konfiguration [%] [%] [%] [%] [%] B Festbetireakior. & s
Festbettreaktor 31 38 62 12 19 G, v os oa o5
% H. ) 44 56 28 35 ? >
Kaskade 5/25/70% H, G pH, [MPa]
Kaskade 33/33/33% H, 52 42 58 21 30 bzzzrzrrirered
Kaskade 70/25/5% H, 41 41 59 17 24 BN Membranreaktor
20
Zusammenfassung
Die vorliegende Steigerung der Allylalkoholausbeute ist durch die getrennte| = *
Edukt-zufuhr der in MBR beobachtbaren Konzentrations- und Verweilzeiteffekte |
charakterisiert. Der Konzentrationseffekt am Bps. der Hydrierung von Acrolein ist <O(> 10
durch die hohe Anfangskonzentration des am Reaktoreintritt zugefihrten Acroleins | o
bedingt, der bei gegebener Reaktionskinetik eine signifikante Steigerung der| 8 ?
Allylalkoholselekfivitdt zur Folge hat. Ein weiterer Aspekt, der insbesondere zu | 2 ° Q
einer Infensivierung des Umsatzes im MBR beitrdgt, ist der Verweilzeiteffekt. Die ‘f,
kontinuierliche Reaktandenzufuhr mittels Membran, fihrt zu einer deutlich NE 2
hoheren mittleren  Verweilzeit im Membranreaktor. Dies bedeutet eine 08 04T o5 - ER
Verdopplung des Umsatzes gegeniber dem konventionellen FBR. Beide zuvor RH, Mpg) < [kgors/mol) <
beschriebenen Effekte sind in einer mehrstufigen Membranreaktorkaskade mit a0
spezifischem Dosierprofil noch deutlicher ausgeprégt. Entsprechend konnte eine n sy, o T
zusdtzliche und beachtliche Steigerung der Allylalkoholausbeute realisiert werden. Reaktormodell - Simulationsbedingungen © kg s/mof) 2 e
Eine experimentelle Uberprifung des Konzepts erscheint aus Sicht der bisher 1-D pseudohomogen, stationdr, isotherm, plug-flow,
erzielten Ergebnisse sinnvoll. T =250 °C, H,/AC=20:1, p=0,5 MPa, pH,=0,4766 MPa, t_ =3,71 kgy,.s/mol
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