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Beschreibung

[0001] Die Erfindung betrifft ein Verfahren und Vorrich-
tung zur Durchfiihrung einer Reaktion zwischen mindes-
tens zwei Reaktanden gemal dem ersten bzw. vierten
Patentanspruch. Sie bezieht sich auf die eine kontinuier-
liche Synthese chemischer Grund- und Zwischenproduk-
te insbesondere der Direktsynthese von Wasserstoffper-
oxid H,0, aus den gasférmigen Edukten Sauerstoff O,
und Wasserstoff H,, vorzugsweise mit Hilfe katalytischer
Verfahren.

[0002] Bei zahlreichen chemischen Reaktionen, ins-
besondere bei exothermen Reaktionen wie z.B. einer Di-
rektsynthese von Wasserstoffperoxid H,O, aus den gas-
férmigen Edukten Sauerstoff O, und Wasserstoff H,, tre-
ten grundsatzliche Probleme auf, die bei einer techni-
schen Realisierung zu bertcksichtigen sind oder diese
einschranken. Insbesondere ist mit unerwiinschten Ne-
benreaktionen zu rechnen, die durch ungiinstige, insbe-
sondere inhomogene, Konzentrationsverhaltnisse der
Edukte und Reaktionsprodukte im Reaktionsraum gefor-
dert werden. Die genannten Inhomogenitaten beginsti-
gen im Fall der H,0,-Direktsynthese die Bildung explo-
sionsfahiger Gasgemische, die in einer Anlage zu ge-
fahrlichen Betriebszustanden fihrt. Ein weiteres Pro-
blem griindet in Stofftransportwiderstanden in Strémun-
gen, insbesondere wenn Gase in Flissigkeiten dosiert
werden sollen. Systembedingt nehmen die Einfllisse mit
der Grofie des jeweils zur Reaktion herangezogenen zu-
sammenhangenden Reaktionsvolumens zu.

[0003] Ausgehend von derartigen Einschrédnkungen
und Gefahren wird z.B. in [1] ein Reaktorsystem be-
schrieben, bei dem eine Vermischung und eine anschlie-
Rende Reaktion in eine Vielzahl von parallel geschalteten
Mikrovermischern bzw. Mikroreaktoren aufgeteilt wur-
den. Die Prozesse im Reaktorsystem sind somit in bes-
ser kontrollierbare kleinere Einheiten aufgeteilt, womit
sich nicht nur eine Temperaturfiihrung bei der Reaktion
und die Parallelschaltung eine Erhéhung des erzielbaren
Reaktionsumsatzes realisieren, sondern auch die Ge-
fahr einer vorgenannten Bildung von Inhomogenitaten
und explosionsfahigen Gasgemischen reduzieren las-
sen.

[0004] Ferner ist aus [2] ein Mikrostrukturreaktor be-
schrieben, bei dem zwei Edukte in parallel zueinander
angeordneten Mikrokanalgruppen geleitet werden. Da-
bei wird ein Edukt Gber mehrere hintereinander angeord-
nete Uberstréméffnungen értlich und damit auch zeitlich
versetzt in die in die Strémung des anderen Edukts ein-
geleitet, wobei es in der Strdomung in den Mikrokanalen
zu einer schrittweisen Reaktion zu einem Reaktionspro-
duktstrom kommt. Die Konzentration eines der beiden
Reaktanden nimmt Uber die Lange des Reaktionspro-
duktstroms zu, wahrend die des anderen Reaktanden
abnimmt. Die 6rtlich und damit auch zeitlich versetzte
Hinzudosierung eines Edukts in den-anderen Edukt-
strom ermdglicht noch eine bessere Kontrollierbarkeit
der Reaktion zwischen den beiden Edukten.
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[0005] Eine besondere Herausforderung an die Ver-
suchsfuhrung stellt die Direktsynthese zur Herstellung
von Wasserstoffperoxid aus den Edukten H, und 0.
[0006] In [3] wird beispielhaft eine solche Direktsyn-
these zur Herstellung von Wasserstoffperoxid offenbart,
bei der die gasférmigen Edukte H, und O, mit einem
Katalysatoren zu flissigem H,0, -umgesetzt werden.
Die Reaktion wird stets in Gegenwart eines Losungsmit-
tels durchgefiihrt, in das mindestens ein Edelmetall, ins-
besondere Palladium als Katalysator suspendiert ist. Die
Explosionsgefahr wird dadurch entscharft, dass die H2-
Konzentration in der Gasphase auf maximal 5% begrenzt
wird. Der beschriebene Reaktor umfasst ein Rieselbett,
in welchem die Sattigung des diinnen Flissigkeitsfilms
Uber dem festen Katalysator dadurch erreicht wird, dass
er im offenen Kontakt zur Gasphase steht.

[0007] Furdie Direktsynthese von Wasserstoffperoxid
wurden Membranreaktoren vorgeschlagen, die eine Ein-
gabe der Edukte in die Reaktion verteilt und die Sicher-
heit und die Selektivitdt des Verfahrens erhoht.

[0008] So wird in [4] Uber den Einsatz dichter Memb-
ranschichten aus Palladiumlegierungen berichtet, durch
die der fur die Reaktion benétigte H, in eine mit Sauerstoff
gesattigte Flissigkeit eindosiert wurde. Die Reaktion er-
folgte hier an der flissigkeitsseitigen Oberflache der Pal-
ladiummembran, auf die hierzu noch verschiedene
Schichten aufgebracht wurden um die Selektivitat der
Reaktion zu erhdhen.

[0009] Ferner wird beispielhaft in [5] porése Membra-
nen, indie Palladium als Katalysator in Form metallischer
Nanopartikel eingebracht wurden, fiir die Direktsynthese
von H,0, beschrieben. Bei diesem Konzept wird entwe-
der H, oder 0, blasenfrei tber eine porése Membran in
die mit dem jeweils anderen Edukt gesattigte Reaktions-
I6sung eindosiert. Die Umsetzung erfolgt innerhalb der
Deckschicht der porésen Membran, in der sich der Ka-
talysator befindet.

[0010] Diein[5] beschriebene Variante, bei denen der
Wasserstoff oder der Sauerstoff iiber rohrférmige Mem-
branen entlang der Reaktionszone zudosiert wird, leiden
an einem vergleichsweise hohen Stofftransportwider-
stand (Stofflibergang Gas/Flussigkeit und Diffusion in
der flissigen Phase) bedingt durch den relativ groRen
Innendurchmesser technisch liblicher Membranen. Aus-
serdem ist bei dem vorgeschlagenen Verfahren der er-
reichbare Umsatzgrad beim Durchgang durch den Re-
aktor durch die Gasl6slichkeit unter den Bedingungenim
vorgeschalteten Sattiger limitiert, so dass bei vertretba-
ren Systemdriicken eine Riickflihrung bendtigt wird, um
in den Bereich technisch interessanter Konzentrationen
von Wasserstoffperoxid (> 3 Gew.-%) zu gelangen. Hier-
mit ist zum einen ein relativ hoher technischer Aufwand
verbunden. Zum anderen wird nur ein Teil des zudosier-
ten Sauerstoffs umgesetzt. Der Rest geht bei der Ent-
spannung vor der Rickfiihrung der Flissigphase in den
Sattiger verloren oder miisste aus dem Gasstrom mit er-
heblichem Aufwand wiedergewonnen werden.

[0011] Auch [6] und [7] offenbaren katalytische Reak-
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toren fir die Direktsynthese von Wasserstoffperoxidmit
gestufter Zugabe von H, beanspruchen. Ziele dieser ge-
stuften Zugabe sind die kontrollierte Einhaltung eines
Konzentrationsverhéltnis O,/H, entlang des Reaktors in
einem optimalen Bereich und gleichzeitig die Minimie-
rung der Menge an nicht umgesetzten O,, die aus der
Reaktion wieder abgetrennt und riickgefiihrt werden
muss. Bei einer stufenweisen Zugabe von H, jeweils vor
einem Reaktorsegment einer Reaktorkaskade ergibt
sich der Nachteil dass explosionsfahige Gasmischungen
an den Zugabestellen und stromabwarts davon nicht
ausgeschlossen werden kdnnen.

[0012] Fernerbeschreiben [8] und [9] Reaktorkonzep-
te, die unterschiedliche Membranen zur verteilten Dosie-
rung von zwei verschiedenen Edukten in Mikrokanale
nutzen, um deren Konzentrationsverhaltnis entlang der
Reaktorachse fir die Umsetzung an einer katalytisch ak-
tiven Oberflache zu optimieren. Die verteilte Dosierung
erfolgt fur beide Edukte im gleichen Reaktorabschnitt
Uber einander gegenuiiber liegende permeable Wande.
Bei diesen Konzepten erfolgt jedoch keine Trennung der
gasformigen Edukte. Durch die Verwendung von Mikro-
strukturen wird die Gefahr von Explosionen zwar herab-
gesetzt. Von einerinhdrenten Sicherheitkannjedochins-
besondere bei den vergleichsweise hohen Systemdru-
cken fur die Direktsynthese von Wasserstoffperoxid nicht
ausgegangen werden.

[0013] AuRerdem beschreibt [11] ein Verfahren und
eine Vorrichtung zur Produktion von Wasserstoffperoxid,
bei dem Wasserstoff und Sauerstoff versetzt an jeweils
mehreren Einldssen in eine Reaktionszone eingebracht
werden und das Reaktionsprodukt tber einen Auslass
ausgefiihrt wird. Im Zusammenhang mit der Reaktions-
zone werden stromabwarts zu den Einldssen zudem
Temperierungsmittel zur Temperierung der Reaktion von
Wasserstoffperoxid zugefihrt.

[0014] Davon ausgehend liegt die Aufgabe, der Er-
findung darin, ein Verfahren und eine Vorrichtung zur
Durchfiihrung einer Reaktion zwischen mindestens zwei
Reaktanden insbesondere H, und O, in einer Reaktions-
zone zu einem Reaktionsprodukt insbesondere Wasser-
stoffperoxid H,O, so zu gestalten, dass die vorgenann-
ten Nachteile und Einschrédnkungen zumindest signifi-
kant weiter reduziert werden. Insbesondere soll die Ge-
fahr von ungewollten Nebenreaktionen reduziert und da-
bei die Reaktionsgeschwindigkeit erhht werden.
[0015] Die Aufgabe wird durch ein Verfahren und eine
Vorrichtung mit den Merkmalen der unabhéangigen An-
spriiche 1 bzw. 4 geldst. Auf diese riickbezogene Unter-
anspriiche geben vorteilhafte Ausgestaltungen wieder.
[0016] ZurL6ésung der Aufgabe werden ein Verfahren
und eine Vorrichtung zur Durchfiihrung einer Reaktion
zwischen mindestens zwei Reaktanden (Edukte) in min-
destens einer Reaktionszone zu einem Reaktionspro-
dukt vorgeschlagen. Im Falle mehrerer Reaktionszonen
sind diese vorzugsweise gleichartig und parallel zuein-
ander verschaltet. Die Reaktion verlauft kontinuierlich in
der Reaktionszone unter Ausbildung eines Reaktions-
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flusses hin zu mindestens einem, vorzugsweise genau
einem Ausfluss flr das Reaktionsprodukt. Eine Reakti-
onszone wird dabei durch einen Mikrokanal, vorzugswei-
se einem Mikrokanal mitmaximalen Querschnittsabmes-
sungen (Durchmesser, Kantenldnge etc.) unter 5 mm,
vorzugsweise unter 1 mm gebildet, wobei mindestens
ein offenes Kanalende als Ausfluss dient. Die Reaktions-
zone weist dabei an der Wandung des Kanals entlang
des Reaktionsflusses alternierende Einlasse fir die Re-
aktanden auf; die Reaktanden werden Uber durch die
Einlasse uber die Erstreckung der Reaktionszonein den
Reaktionfluss eingebracht. Der Reaktionsfluss verlauft
in der Reaktionszone vorzugsweise entlang einer Reak-
torachse, die vorzugsweise die Querschnittsmittelpunkte
der Reaktionszone miteinander verbindet.

[0017] Der Reaktionsfluss wird durch eine kontinuier-
lich stromende fliissige Reaktionslésung gebildet, d.h. er
umfasst den Bereich der Reaktionszone, in dem eine Re-
aktion der mindestens zwei, vorzugsweise genau zwei
Reaktanden oder eines Zwischenprodukts zum Reakti-
onsprodukt stattfindet. Ein Zwischenprodukt entsteht
beispielsweise durch Reaktion von Reaktanden in der
Reaktionszone als Vorstufe zu einem Reaktionsprodukt.
Die Reaktanden sind entweder flissig oder gasférmig.
Ebenso sind die Reaktionsprodukte im Reaktionsfluss
flissig oder gasférmig.

[0018] Vorzugsweise ist in der Reaktionslésung, wel-
che mit einem Reaktionspartner gesattigt sein kann, ein
Katalysator als Partikel, Gas oder Flissigkeit suspen-
diert oder geldst. Neben ortsfesten Katalysatoren (Ka-
nalwandbeschichtung, Mikrofestbett) kommen so auch
durch das System transportierte suspendierte Katalysa-
torpartikel bzw. homogen geldste Katalysatoren zum
Einsatz, womit in vorteilhafter Weise eine Volumenpra-
senz des Katalysators im gesamten Reaktionsfluss er-
zielt, wird. Als Katalysator kommen vor allem Edelmetal-
le, insbesondere Gold und Palladium, sowie Legierun-
gen bieder auf verschiedenen Tragern zum Einsatz. Be-
vorzugt kommt Pd auf C, Pd auf Silikattragern, bevorzugt
auf zeolithischen Tragern, weiter bevorzugt auf Titansi-
likalit zum Einsatz.

[0019] Eine alternative Ausgestaltung sieht separate
Einlasse fur den Katalysator vor. Vorzugsweise erfolgt
die Eingabe des Katalysators in Reaktionsflussrichtung
vor der Eingabe zumindest des zuletzt eingegebenen
Reaktanden, der an einer katalytischen Reaktion zum
Reaktionsprodukt oder einem Reaktionzwischenprodukt
beteiligt ist. Damit wird in vorteilhafter Weise sicherge-
stellt,dass derin der Katalysator bereits beim Erstkontakt
aller an einer Reaktion beteiligten Reaktanden unterei-
nander, d.h. bereits unmittelbar am Einlass flir den zu-
letzt eingegebenen Reaktanden in die Reaktion, im Re-
aktionsfluss bereits geldst und/oder suspendiert d.h.
gleichmaRig verteiltist und dabei auf die Reaktion bereits
unmittelbar einwirkt. Wesentlich ist eine in Reaktions-
fluss gerichtete alternierende Einmischung der Reaktan-
den durch alternierendeEinlasse, womit Giber die gesam-
te Erstreckung des Reaktionsflusses eine kontinuierliche
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Reaktion aufrechterhalten wird. Damit einher geht eine
alternierend verteilte Dosierung der mindestens zwei,
bevorzugt genau zwei verschiedenen gasférmigen Re-
aktanden in konsekutiven Abschnitten eines kompakten
mikrostrukturierten Apparates lGiber porése Membranen
oder Mikrosiebe in den Reaktionsfluss. Im Ergebnis der
vorgenannten wiederholten alternierenden verteilter Do-
sierung und Abreaktion wird ein Sagezahn-Profil der
Konzentration der in der Flissigphase in der Reaktions-
zone geldsten Reaktanden erreicht.

[0020] Die Einlasse werden durch Siebelemente oder
Membranen gebildet, die ein unkontrolliertes EinflieRen
zugunsten einer Eindiffusion der Reaktanden verhin-
dern. Damit wird insbesondere bei einer Zugabe von gas-
férmigen Reaktanden in eine flissige Reaktion nicht nur
eine Bildung von Gasanteilen in der Reaktion wirksam
unterbunden, sondern auch der Zustrom an Reaktanden
in vorteilhafter Weise durch die Aufnahmefahigkeit der
Reaktion begrenzt. Die Stéchiometrie der angrenzenden
Reaktion wird eingehalten.

[0021] Insbesondere sind beieiner Synthese von Was-
serstoffperoxid H,O, die beiden Reaktanden H, und O,
vor einer Einmischung gasférmig, kommt an den Einlas-
se mit dem flissigen Reaktionsprodukt in Kontakt und
diffundiert spontan in dieses ein. Bei der H,O,-Synthese
ist der Katalysator vorzugsweise in der Reaktionslésung
suspendiert.

[0022] Speziell durch die alternierende Eingabe je-
weils nur eines Reaktanden in vorgegebenen Abstanden
in Verbindung mit dem unmittelbar erfolgenden Ver-
brauch der Reaktanden im Reaktionsfluss entsteht bei
kontinuierlichem Fortschreiten der Reaktion ein sage-
zahnartiges Konzentrationsprofil der noch nicht reagier-
ten Reaktanden in einem besonders vorteilhaften engen
Konzentrationsbereich entlang der Kanalachse, was ei-
ne stéchiometrische und damit optimale Reaktion be-
glnstigt. Der Konzentrationsbereich erstreckt sich vor-
zugsweise um den Konzentrationswert um die Stéchio-
metrie und wird je nach Dosierung durch einen der Re-
aktanden unter- oder Uberschritten. Die Abstédnde zwi-
schen zwei Einldssen, der jeweilige Volumenstrom an
Reaktanden durch die Einlédsse und des Reaktionsflus-
ses sowie die Reaktionsgeschwindigkeit im Rektions-
fluss beeinflussen das Konzentrationsprofilund damitdie
Breite des vorgenannten Konzentrationsbereichs.
[0023] Eine Eingabe eines der beiden Reaktanden er-
folgt dabei an den Stellen im Reaktionsfluss, an denen
das sadgezahnartige Konzentrationsprofil dieses Reak-
tanden jeweils ein Minimum aufweist und dabei eine zy-
klisch wiederkehrende Unterkonzentration (Mangel) an
diesem Reaktanden in der Reaktion auftritt. Eine Unter-
konzentration gegeniber einer Reaktionsstéchiometrie
bewirkt bei einer Eingabe des unterreprasentierten Re-
aktanden in vorteilhafter Weise eine Reaktionsbeschleu-
nigung, mit der Anndherung an das stdchiometrische
Verhaltnis. Da aber durch den Reaktionsfortschritt nun
eine andere Komponente im Unterschuss vorliegt, muss
diese wieder nachdosiert werden.
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[0024] Besonders vorteilhaftist eine alternierende Ein-
dosierung von mindesten zwei Reaktanden an einer
Wandung entlang des Reaktionsstroms einer Reaktions-
zone. Die Eindosierung und Sattigung der Reaktionsl6-
sung durch die Reaktanden erfolgt dabei tber dieselbe
Seite abwechselnd, so dass immer am Einlass (an der
Membran oder am Siebelement) die sog. Henry-Konzen-
tration (Partialdruck eines gasférmigen Reaktanden ist
proportional zur Konzentration des Reaktanden in dem
flissigen Reaktionsprodukt) des sattigenden Gases er-
reicht wird und diese Konzentration als Nachlauf sich in
den Reaktionsstrom hineinzieht. Die Reaktionsge-
schwindigkeit hangt von den Reaktandenkonzentratio-
nen ab, ist folglich mit der Einmischung unmittelbar an
den Einlassen, d.h. vorzugsweise bei einer Sattigung am
gréRten und nimmt mit der Reaktion ab. Die Eingabe
eines Reaktanden wird bevorzugt immer dann umge-
schaltet, wenn die Reaktionsgeschwindigkeit eine Unter-
grenze erreicht,hat, d.h. zu klein wird.

[0025] Durch die vorgenannten MaRBnahmen erhéht
sich die Selektivitat fir das Reaktionsprodukt wie z.B.
Wasserstoffperoxid bei der Direktsynthese bei hohem
Umsatzgrad. Ferner wird damit sowohl eine sichere Ver-
fahrensflihrung als auch eine hohe Raum-Zeit-Ausbeute
erreicht. Die hohe Raum-Zeit-Ausbeute begtinstigt zu-
dem eine kompakte Bauform, eine bevorzugte Verwen-
dung von Mikrokanélen als Reaktionsvolumina eine Re-
alisierung als modulare Anlagen.

[0026] Die Reaktionszone ist als Mikrokanal bzw. Viel-
zahl von Mikrokanalen ausgebildet. Die Stofftransport-
widerstdnde im System werden abseits der Einlasse
durch geringe laterale Abmessungen der Stromungska-
nale in Verbindung mit einer hohen Wandflache pro Fliis-
sigkeitsvolumen (Mikrokanale) gering gehalten. Letztere
erlaubt eine effiziente Zufiihrung der Edukte auch in bla-
senfreier Form nach dem Prinzip eines Membrankontak-
tors.

[0027] Die Erfindung umfasst neben einer Vorrichtung
und einem Verfahren zur Durchflihrung einer Reaktion
zwischen mindestens zwei Reaktanden in einer Reakti-
onszone zu einem Reaktionsprodukt mit allen oder ei-
nem Teil der vorgenannten Merkmale auch eine Verwen-
dung der Vorrichtung und des Verfahrens insbesondere
zur Herstellung flr Wasserstoffperoxid aus Wasserstoff
und Sauerstoff.

[0028] Die Erfindung wird nachfolgend anhand von
Ausfiihrungsformen mit den folgenden Figuren ndher er-
lautert. Es zeigen

Fig. 1a bis c prinzipielle Darstellungen von Ausfih-
rungsformen mit versetzt gegenilberliegenden Ein-
lassen zur Durchfiihrung einer Reaktion zwischen
mindestens zwei Reaktanden in einer Reaktionszo-
ne zu einem Reaktionsprodukt als Folienstapel in
Schnittansichten (a, ¢) und einer Schnittaufsicht (b),

Fig.2a und b mdgliche Ausgestaltungen der Einlas-
se,
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Fig.3a bis d prinzipielle Darstellungen von Ausfiih-
rungsformen mit alternierend auf einer Seite zur Re-
aktionszone angeordneten Einlassen sowie

Fig.4 eine Darstellung der Konzentrationen der Re-
aktionsprodukte A und B sowie der Reaktionsge-
schwindigkeit Uber die Erstreckung der Reaktions-
zone entlang des Reaktionsflusses.

[0029] Die in Fig.1a und b dargestellte Ausfiihrungs-
form der Vorrichtung zeigt beispielhaft einen Aufbau der
Vorrichtung als Folienstapel, bei denen die Einldsse der
beiden Reaktanden an gegeniiberliegende Wandungen
der Reaktionszone befinden. In einer ersten Folie 1 be-
findet sich in je einem Durchbruch die Reaktionszone 2,
in der jeweils mit einem Pfeil 3 die Richtung des Reakti-
onsflusses angegeben ist. Der Pfeil folgt dabei der Re-
aktionsachse der Reaktionszone (Symmetrieachse der
Reaktionszone bezogen auf den Querschnitt der Reak-
tionszone). Die Reaktionszone ist in Richtung des Reak-
tionsproduktausfluss 4 hin offen. Die Reaktionszone
grenzt-wiein Fig.1a dargestellt - beidseitig an Zwischen-
schichten 5 mit als Durchbriiche eingearbeitete Einlasse
6 fir zwei Reaktandenfliisse 7 und 8 aus jeweils einen
Verteilerkanal 9 bzw. 10. Die Verteilerkanéle sind wie-
derum sind als Rillen in zweite Folien 11 eingearbeitet.
Die ersten Folien 1 und/oder die Zwischenschichten 5
grenzen unmittelbar an die Reaktionszone an und sind
vorzugsweise aus einem Katalysatormaterial gefertigt.
[0030] Die Folien weisen jeweils eine bevorzugte Star-
ke von 0,2 bis 3 mm, weiter bevorzugt zwischen 0,3 und
1,0 mm auf, weiterhin bevorzugt zwischen 0,4 und 0,8
mm auf. Da die Reaktionszone als Mikrokanal durch ei-
nen Durchbruch in der ersten Folie gebildet wird, ent-
spricht die Foliendicke einer lateralen Querschnittsab-
messung der Reaktionszone.

[0031] Die Fig.1a dargestellte Anordnung zeigt eine
Reaktionsmodulebene mit einem Reaktionsvolumen
und jeweils nur einem Verteilerkanal fir die Reaktanden.
Eine Ausgestaltung gem. Fig.1c sieht eine Integration
mehrerer Reaktionsmodulebenen im vorgenannten Fo-
lienstapel vor. Vorzugsweise werden die Verteilerkanale
fur die Reaktanden zwischen zwei Reaktionsvolumina 1
zu gemeinsamen Verteilerkandlen 12 zusammenge-
fasst, aus denen die Einldsse beidseitig in je ein Reakti-
onsvolumen ausmiinden.

[0032] Fig.1b =zeigt Aufsichtschnittdarstellung A-A
(vgl. Fig.1a) in Hohe des Reaktionsvolumen 1. Dabei
sind mehrere des in Fig.1a dargestellten Reaktionsvo-
lumens nebeneinander angeordnet, wobei zwischen die-
sen Fluidkanale 13 fiir die Temperierung der Reaktions-
flisse vorgesehen sind. Ein Temperierfluid, vorzugswei-
se ein Kuhlfluid durchdringt die in Fig. 1b dargestellten
Fluidkanéle vorzugsweise orthogonal zur Abbildungse-
bene, d.h. im Kreuzstrom zu den Reaktionsfliissen. Die
Anordnung gem. Fig. 1b eignet sich grundsatzlich auch
fur mehrere Reaktionsmodulebenen, wie sie in Fig.1c
wiedergegeben sind.
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[0033] In einer nicht explizit dargestellten Ausgestal-
tung wird die erste Folie und eine Zwischenfolie zu einer
gemeinsamen strukturierte Folie zusammengefasst.
[0034] Diein Fig.1a dargestellten Durchbriiche in den
Zwischenfolien sind offen, dabei aber mit einer Membran
(vgl. Fig.3b) oder einem Gitter 14 (vg1. Fig.2a), alternativ
einem offenporigen Element 15 (Fig.2b) zur Vermeidung
eines Refluxes von flissigen Stoffen aus dem Reakti-
onsfluss in die Verteilerkanale 9 und 10 fiir die bevorzugt
gasférmigen Reaktanden Uberspannt. Die Gefahr eines
Refluxes wird vorzugsweise durch eine vorhandene
Oberflachenspannung zwischen gasformiger und flissi-
ger Phase weiter reduziert. Wie in Fig.2a dargestellt, wird
das Gitter 14 vorzugsweise flachig auf die Zwischen-
schicht 5 aufgebracht und miteinem Flgeverfahren (z.B.
Diffusionsbonding) zu einem Bimaterial verbunden, be-
vor dieses in den Folienstapel, der die Vorrichtung um-
fasst, integriert wird. Die Ausgestaltung gemal Fig.2b
sieht dagegen durchgangig offenporige Elemente 15 in
den Einldssen vor, die entweder als Elemente in die
Durchbriiche der Zwischenschicht eingepresst werden
oder als offenporige Bereiche Teile der Zwischenschicht
sind. Membran, Gitter oder offenporige Elemente sind
vorzugsweise aus einem Katalysatormaterial hergestellt.
[0035] Fig.3a bis d reprasentieren dagegen Ausfiih-
rungen, bei denen die Einlasse fiir zwei Reaktanden se-
riell und alternierend an mindestens einer gemeinsamen
Wandung der Reaktionszone angeordnet sind.

[0036] Fig.3a und b zeigen zwei prinzipielle Schnitt-
ansichten einer Ausflihrung mit einem zentralen repra-
sentieren eine Ausflihrung, bei dem die Verteilerkanale
9 und 10 (fiir ersten bzw.zweiten Reaktandenfluss 7 bzw.
8) beidseitig zur Reaktionszone 2 (befindet sich nicht in
der Schnittebene und ist gestrichelt angedeutet) ange-
ordnet sind. Von den Verteilerkanalen zweigen Verteiler-
finger 16 ab, die sich Uber die Einldsse 6 liber dem Re-
aktionsvolumen 1 erstrecken. Fig.3b zeigt in einem
Querschnitt beispielhaft eine schichtweise Anordnung
von zwei Reaktionszonen 2 in jeweils einer ersten Folie
1 sowie beidseitig zu diesen in jeweils einer zweiten Folie
11 angeordnete Verteilerfinger16, die jeweils in einen der
beiden Verteilerkandle 9 oder 10 ausmiinden. Fig.3b
zeigt die Schnittebene durch Verteilerfinger, die an den
Verteilerkanal 9 angebunden sind, wahrend die an den
Verteilerkanal 10 angebundenen Verteilerfinger dahinter
angeordnet gestrichelt angedeutet sind. Zwischen Re-
aktionszone und Verteilerfinger befinden sich die Einlas-
se, die mit einer Membran 17 vollstédndig abgedeckt sind
und ein ungehindertes Einstrémen von Gasbestandtei-
len der Reaktanden in den flissigen Reaktionsfluss un-
terbinden oder zumindest behindern. Die Verteilerkanale
9 und 10 erstrecken sich in Fig.3b Uber die erste und
zweite Folie, wobei - wie beispielhaft dargestellt - bei ei-
ner Anordnung von mehreren Vorrichtungen mit je einer
Reaktionszone Ubereinander die Verteilerkanéle je Re-
aktand tiber Ubertrittséffnungen 18 miteinander fluidisch
korrespondieren.

[0037] Fig.3czeigtin einer Aufsicht-Schnittdarstellung
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eines Abschnitts einer Ausfiihrung mit geradlinigen Ver-
teilerkanalen 9 und 10 (fiir ersten bzw. zweiten Reaktan-
denfluss 7 bzw. 8, befindet sich nicht in der Schnittebene
und ist gestrichelt angedeutet), die sich lber einer als
schlangenférmig ausgeformten Reaktionszone 2 (in
Schnittebene) erstrecken. Die Schnittbereiche zwischen
Verteilerkanalen und Reaktionszone bilden die Einlasse
6, mit einer zwischengeschalteten Gitter- oder Membra-
nebene.

[0038] Die in Fig.3c dargestellte Ausfilhrung der
schlangenférmig ausgeformten Reaktionszone 2 lasst
sich vorzugsweise im Folienstapel zur Erhéhung der Ka-
pazitat parallelschalten, und zwar horizontal und vertikal
zu der Schnittebene oder Folienebene. Fig.3d zeigt eine
entsprechende Ausgestaltung. Fig.3d offenbart dabei
beispielhaft eine (horizontal) parallele Anordnung der
schlangenférmig ausgeformten Reaktionszonen 2 in der
Schnittebene nebeneinander. Alternativ wird eine nicht
als Figur dargestellte Ausflihrung genannt, bei dem
schlangenférmig ausgeformte Reaktionszonen beidsei-
tig der Verteilerkanale angeordnet sind, d.h. vertikal zu
der Schnitt- und Folienebene parallel angeordnet sind.
Beide Ausfiihrungen zeigen zudem eine vorteilhafte An-
ordnung von versetzt an den Verteilerkandlen angeord-
neten Einlassen in die jeweilig, angrenzenden Reakti-
onszonen, d.h. die Einlasse eines Verteilerkanals, die
als Reaktandensenken fungieren, miinden nicht zugleich
in zwei Richtungen, d.h. zwei Reaktionszonen ab.
[0039] Die in allen vorgenannten Figuren gezeigten
Einlasse 6 sind beispielhaft nicht nur in einem gleichblei-
benden Abstand zueinander, sondern auch fir beide Re-
aktanden gleichgrol3 dargestellt. Sowohl der Abstand zu-
einander als auch die Querschnitte der Einlédsse bestim-
men sich jedoch durch die Reaktionskinetik in der Reak-
tionszone. Vorzugsweise wird bei einer Dimensionierung
der vorgenannten geometrischen Abmessungen ange-
strebt, den sdgezahnférmigen Konzentrationsverlauf so
zu gestalten, dass sie Konzentrationen der Reaktanden
in der Reaktionszone so schnell wie méglich einen vor-
teilhaften engen Konzentrationsbereich entlang der Ka-
nalachse, der die stéchiometrische Reaktion reprasen-
tiert, einnehmen.

[0040] Mit dem alternierenden Einmischen der Reak-
tanden A und B in den Reaktionsstrom in der Reaktions-
zone folgen - wie vorgenannt - die Konzentrationen der
Reaktanden im Reaktionsstrom einem S&gzahnprofil.
Fig.4 offenbart diesen versetzten Verlauf der Konzent-
rationen fur die Reaktanden A und B (19 bzw. 20) zu-
sammen mit der Reaktionsgeschwindigkeit 21 sowie den
Anteil des Reaktionsprodukt C (23) tber die Erstreckung
der Reaktionszone entlang des Reaktionsflusses, d.h.
entlang der Reaktionsachse 22 in mm. Die Konzentrati-
onen von A und B sind in % der jeweiligen Sattigungs-
konzentration im Reaktionsgemisch angegeben, wah-
rend die Konzentration des Produkts C relativ zu Reak-
tant A angegeben wird (linke vertikale Achse des Dia-
gramms), die Reaktionsgeschwindigkeit in mol/I-s (rech-
te vertikale Achse des Diagramms) wiedergegeben.
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[0041] Im Folgenden werden folgend genannte Vortei-
le der Erfindung anhand einer beispielhaften Direktsyn-
these von H,0, (Reaktionsprodukt C) aus den Reaktan-
den H, und O, (Reaktand A bzw. B) naher erlautert:

1. Vermeidung von unerwilinschten Nebenreaktio-
nen, die durch ungiinstige Konzentrationsverhaltnis-
se im Reaktionsraum geférdert werden:

Bei der H,0,-Direktsynthese werden die gasférmi-
gen Edukte H, und 0, an bevorzugt festen Kataly-
satoren zu flissigem H,0, umgesetzt. Die Reaktion
wird in Gegenwart eines Losungsmittels durchge-
fuhrt, vorzugsweise Methanol oder auch wassrige
Systeme ggf. mit anderen Alkoholen und verschie-
denen Zuséatzen wie z.B. Bromid, welche die Selek-
tivitat erhdhen. Die Selektivitadtsproblematik der Re-
aktion resultiert daraus, dass neben der erwiinsch-
ten Bildung von H,0, auf parallelem Weg auch das
thermodynamisch begunstigte H,0 gebildet wird.
AuRerdem wird H,0, am Katalysator nicht nur gebil-
det sondern in Folgereaktionen auch aktiv zersetzt,
wobei sowohl der reine Zerfall zu H, und %2 0, als
auch die Reduktion mit Wasserstoff beobachtet wird.
Letztere ist vergleichsweise schnell und besitzt fur
die integrale Selektivitdt damit besondere Bedeu-
tung. Die Geschwindigkeit der einzelnen Reaktionen
ist in unterschiedlichem Male von den Partialdru-
cken der Edukte H, und O, abhangig (verschiedene
Teil-Reaktionsordnungen). Auflerdem beeinflusst
das Partialdruckverhaltnis H,/0, den Oxidationszu-
stand der Katalysatoroberflache und auch dadurch
die Aktivitdt und die Selektivitdt. Daraus resultiert
makroskopisch der Befund, dass Aktivitdt und Se-
lektivitdt sehr von den Konzeritratiorien bzw. Parti-
aldriicken von H, und 0, sowie dem Verhéltnis der
beiden Edukte im gesamten Reaktionsraum abhan-
gig sind und eine Optimierung der Konzentrations-
verhaltnisse durch das angestrebte sdgezahnférmi-
ge Konzentrationsprofil in vorgenannter Reaktions-
zone daher zu einer deutlichen Verbesserung der
Selektivitdt und der Ausbeute und Reaktorleistung
fuhrt.

2. Vermeidung von gefahrlichen Betriebszustanden
durch Vorliegen oder Entstehung explosionsfahiger
Gasgemische in bestimmten geometrischen Berei-
chen innerhalb der Anlage:

Die Direktsynthese aus den Elementen gilt als ein
attraktiver Weg zur Herstellung von H,O,. Dennoch
erfolgte bislang keine technische Umsetzung im in-
dustriellen Mafstab, da Mischungen von H, und 0,
praktisch im gesamten Bereich der Zusammenset-
zung explosionsfahig sind. Der explosionsfahige Be-
reich bei 1 bar liegt bei 4- 75 Vol.% H, in Luft und
bei 4-94 Vol.% in 0, (vgl. z.B. [10]). Durch eine ver-
setzte Eingabe der Reaktanden Sauerstoff und
Wasserstoff in das Reaktionsgemisch treffen H, und
O, signifikant seltener in ahnlicher Konzentration
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aufeinander. Es erfolgt eine bevorzugte Einbindung
der Reaktanden in die stattfindende Synthese des
Reaktionsprodukts H,O,, noch bevor die Reaktan-
den sich miteinander vermischen und explosionsfa-
hige Gasgemische bilden kénnen.

3. Reduzierung einer geringen Raum-Zeit-Ausbeute
durch Stofftransportwiderstande, insbesondere in
derfliissigen Phase, und ggf. am Ubergang zu einem
festen Katalysator sowie durch Konzentrationsab-
nahme entlang der Reaktorachse.

[0042] Das Produkt H,O, ist unter den Reaktionsbe-
dingungen der Direktsynthese fliissig und wird von einem
Lésungsmittel aufgenommen. Ublicherweise werden al-
koholische oder wassrige Losungen eingesetzt. Auf-
grund einer vergleichsweise geringen Gasloslichkeit die-
ser Lésungsmittel und der geringen Diffusionskoeffizien-
tenin der flissigen Phase kommt es zu erheblichen Stoff-
transportwiderstanden. Insbesondere am Ubergang im
Bereich der Einlasse der gasférmigen Reaktanden in die
flissige Phase der Reaktion, in der flissigen Phase
selbst, am Ubergang von der fliissigen oder der gasfor-
migen Phase zu einem festen Katalysator und ggf. auch
innerhalb des Katalysators (pords) treten diese Wider-
sténde signifikant in Erscheinung. Ein in den Reaktan-
den, bevorzugt aber im flissigen Reaktionsprodukt ge-
|6ster und/oder suspendierter Katalysator reduziert die
erforderlichen Diffusionswege signifikant. Die Verwen-
dung von Mikrokanalen erhéht die Raum-Zeit-Ausbeute
durch den geringen Stofftransportwiderstand in der
Grenzschicht, da das gesamte Kanalvolumen praktisch
aus Grenzschicht besteht.
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Reaktionszone

Pfeil (Reaktionsgemisch mit FluRrichtung)
Reaktionsproduktausfluss
Zwischenschicht

Einlass

Reaktandenfluss fiir ersten Reaktanden
Reaktandenfluss fiir zweiten Reaktanden
9 Verteilerkanal flr ersten Reaktanden

10  Verteilerkanal fiir zweiten Reaktanden
11 zweite Folie

12 gemeinsamer Verteilerkanal

13 Fluidkanal

14 Gitter

15  durchgéngig offenporiges Element

16  Verteilerfinger

17  Membran

18  Ubertrittsdffnung

19  Konzentration Reaktand A

20  Konzentration Reaktand B

21 Reaktionsgeschwindigkeit

22  Reaktionsachse

23  Konzentration Reaktionsprodukt

24  Zweite Reaktionszone

oO~NO O~ WOWNDN

Patentanspriiche

1. Verfahren zur Durchfihrung einer Reaktion zwi-
schen mindestens zwei Reaktanden in einer flissi-
gen Reaktionslésung in mindestens einer Reakti-
onszone (2) zu einem Reaktionsprodukt, wobei

a) die Reaktion kontinuierlich je in einem Reak-
tionsfluss (3) pro Reaktionszone (2) entlang der
Erstreckung der mindestens einen Reaktions-
zone (2) zu je mindestens einem Reaktionspro-
duktauslass (4) hin erfolgt, wobei die mindes-
tens eine Reaktionszone als mindestens ein Mi-
krokanal ausgebildet ist,

b) die Reaktanden (7, 8) jeweils Uber die Erstre-
ckung der mindestens einen Reaktionszone
Uber Einlasse (6) in den Reaktionsfluss einge-
bracht werden sowie

c) das Reaktionsprodukt Uber den mindestens
einen Reaktionsproduktauslass (4) abgefiihrt
wird,

dadurch gekennzeichnet, dass

d) die Reaktanden (7, 8) jeweils gasférmig oder
flissig sind,

e) die Einlasse (6) durch Siebelemente (14, 15)
oder Membranen (17) Uberspannt sind sowie
f) die Reaktanden seriell alternierend an jeweils
mindestens zwei Einlassen (6) Uber die Erstre-
ckung der mindestens einen Reaktionszone je-
weils in den Reaktionsfluss bis zu einer Satti-
gung in der Reaktionsldsung eingebracht wer-
den, wobei im Reaktionsfluss ein sdgezahnarti-
ges Konzentrationsprofil der jeweiligen Reak-
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tanden entsteht und die Einbringung an Stellen
im Reaktionsfluss erfolgen, an denen das sage-
zahnartige Konzentrationsprofil jeweils ein Mi-
nimum aufweist.

Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekenn-
zeichnet, dass zwei Reaktanden vorgesehen sind,
wobei ein Reaktand Wasserstoff und ein Reaktand
Sauerstoff ist sowie das Reaktionsprodukt Wasser-
stoffperoxid ist.

Verfahren nach einem der vorgenannten Anspri-
che, dadurch gekennzeichnet, dass mindestens
ein Katalysatormaterial in der flissigen Reaktions-
I6sung geldst oder suspendiert ist.

Vorrichtung zur Durchfiihrung einer kontinuierlichen
Reaktion zwischen mindestens zwei Reaktanden (7,
8) in einer flissigen Reaktionslésung in einem Re-
aktionsfluss zu einem Reaktionsprodukt, umfassend
mindestens eine Reaktionzone (2) mit einem Reak-
tionsproduktauslass (4) zur Aufnahme des Reakti-
onsflusses (3) entlang einer Reaktorachse,
dadurch gekennzeichnet, dass

die Reaktanden (7, 8) jeweils gasférmig oder fliissig
sind, die Einlasse (6) durch Siebelemente (14, 15)
oder Membranen (17) Uberspannt sind sowie die
mindestens eine Reaktionszone an mindestens ei-
ner Wandung entlang des Reaktionsflusses seriell
zur Reaktorachse alternierende Einlasse (6) fir die
Reaktanden aufweist, wobei die mindestens eine
Reaktionszone (2) durch mindestens einen Mikro-
kanal mit je mindestens einem offenen Ende als Re-
aktionsproduktauslass (4) gebildet wird.

Vorrichtung nach Anspruch 4, dadurch gekenn-
zeichnet, dass je Reaktand jeweils mindestens ein
Verteilerkanal vorgesehen ist, der in mehrere Ein-
lasse ausmiindet.

Vorrichtung nach einem der Anspriiche 4 oder 5, da-
durch gekennzeichnet, dass die Siebelemente
oder Membranen als ebene Schichten oder Folien
in der Vorrichtung vorgesehen sind, die zumindest
die Reaktionszone in ihrer Erstreckung vollstédndig
Uberspannen.

Vorrichtung nach einem der Anspriiche 5 bis 6,da-
durch gekennzeichnet, dass die Vorrichtung durch
einen Folienstapel mit Einzelfolien (1, 5,11) gebildet
wird, wobei die Reaktionszone und andere Fluidfiih-
rungen fir die Reaktanden durch Rillen und/oder
Durchbriiche einzelner Folien gebildet werden.

Claims

Method for carrying out a reaction between at least

10

15

20

25

30

35

40

45

50

55

two reactants in a liquid solution in at least one re-
action zone (2) to form a reaction product, charac-
terized in that

a) characterized in that the reaction takes
place continuously in each case in a reaction
flow (3) per reaction zone (2) along the extent
of the at least one reaction zone (2) to in each
case at least one reaction product outlet (4), the
at least one reaction zone being designed as at
least one microchannel

b) the reactants are introduced into the reaction
flow via inlets (6) in each case over the extent
of the at least one reaction zone, and

c) the reaction product is discharged via the at
least one reaction product outlet (4), character-
ized in that the

d) reactants (7,8) are each gaseous or liquid,
e) the inlets (6) are spanned by mesh elements
or membranes (17) and

f) the reactants are introduced serially alternat-
ingly (14, 15) atin each case at atleast two inlets
over the extent of the at least one reaction zone
in each case into the reaction flow until satura-
tion in the solution, a sawtooth-like concentra-
tion profile of the respective reactants being pro-
duced in the reaction flow and the introduction
taking place at points in the reaction flow at
which the sawtooth-like concentration profile in
each case has a minimum.

Method according to claim 1, characterized in that
two reactants are provided wherein one reactant is
hydrogen and one reactant is oxygen and the reac-
tion product is hydrogen peroxide.

Method according to one of the above claims, char-
acterized in that at least one catalyst material is
dissolved or suspended in the liquid solution.

Device for carrying out a continuous reaction be-
tween two reactants (7,8) in a liquid solution in a
reaction flow to form a reaction product, comprising
at least one reaction zone (2) with a reaction product
outlet (4) for receiving the reaction flow (3) along a
reactor axis

characterized in that

the reactants (7,8) are each gaseous or liquid, the
inlets (6) are spanned by mesh elements (14,15) or
membranes (17) and have atleast one reaction zone
on at least one wall along the reaction flow and in
series with the reactor axis alternating inlets (6) for
the reactants, wherein the at least one reaction zone
(2) is formed by at least one microchannel each hav-
ing at least one open end as reaction product outlet

(4).

Device according to claim 4, characterized in that
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at least one distribution channel Is provided for each
reactant, which opens out into a plurality of inlets.

Device according to one of claims 4 or 5, character-
ized in that the mesh elements and membranes are
provided in the device as even layers or foils, which
at least completely span the reaction zone in its ex-
tent.

Device according to one of claims 5 to 6, character-
ized in that the device is formed by a foil stack with
individual foils (1, 5, 11), wherein the reaction zone
and other fluid guides for the reactants are formed
by grooves and/or openings of individual foils.

Revendications

Procédé permettantla mise en oeuvre d’'uneréaction
entre au moins deux réactifs dans une solution réac-
tionnelle liquide dans au moins une zone de réaction
(2) pour obtenir un produit de réaction, selon lequel :

a) la réaction s’effectue en continu, dans un flux
réactionnel (3) pour chaque zone de réaction (2)
le long de I'étendue de la zone de réaction (2)
vers respectivement au moins une sortie de pro-
duit de réaction (4), la zone de réaction étant
réalisée sous la forme d’au moins un micro-ca-
nal,

b) les réactifs (7, 8) sont respectivement intro-
duits par des entrées (6) dans le flux réactionnel
sur I'étendue de la zone de réaction, et

c) le produit de réaction est soutiré par au moins
une sortie de produit de réaction (4),
caractérisé en ce que

d) les réactifs (7, 8) sont respectivement sous
forme gazeuse ou liquide,

e) les entrées (6) sont recouvertes par des élé-
ments de tamis (14, 15) ou des membranes (17),
f) les réactifs sont respectivement introduits en
alternant en série dans le flux réactionnel par
respectivement au moins deux entrées (6) sur
I'étendue de la zone réactionnelle, jusqu’a leur
saturation dans la solution réactionnelle, dans
le flux réactionnel s’établissant un profil de con-
centration en forme de dents de scie des réactifs
respectifs, et, I'introduction s’effectuant a des
emplacements du flux réactionnel pour lesquels
le profil de concentration en forme de dents de
scie présente respectivement un minimum.

Procédé conforme a la revendication 1,
caractérisé en ce qu’

il est prévu deux réactifs, un réactif étant de I'’hydro-
gene et un réactif étant de 'oxygéne, et le produit
de réaction est du peroxyde d’hydrogéne.
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Procédé conforme a I'une des revendications pré-
cédentes,

caractérisé en ce qu’

au moins un catalyseur est dissout ou mis en sus-
pension dans la solution réactionnelle liquide.

Dispositif permettant la mise en oeuvre d’une réac-
tion continue entre au moins deuxréactifs (7, 8) dans
une solution réactionnelle liquide, dans un flux réac-
tionnel pour obtenir un produit de réaction, compre-
nant au moins une zone de réaction (2) ayant une
sortie (4) du produit de réaction, permettant de re-
cevoir le flux réactionnel (3) le long de I'axe d'un
réacteur,

caractérisé en ce que

les réactifs (7, 8) sont respectivement sous forme
gazeuse ou liquide, les entrées (6) sont recouvertes
par des éléments de tamis (14, 15) ou des membra-
nes (17), et la zone de réaction comporte, sur au
moins une paroi, le long du flux réactionnel, les en-
trées (8) alternant en série sur I'axe du réacteur, pour
les réactifs, la zone de réaction (2) étant formée par
au moins un micro canal ayant au moins une extré-
mité ouverte constituant la sortie (4) du produit de
réaction.

Dispositif conforme a la revendication 4,
caractérisé en ce que

pour chaque réactif il est respectivement prévu au
moins un canal de distribution qui débouche dans
plusieurs entrées.

Dispositif conforme a I'une des revendications 4 et 5,
caractérisé en ce que

les éléments de tamis oules membranes sont prévus
dans le dispositif sous la forme de couches ou de
films plats, qui recouvrent totalement au moins la
zone de réaction dans son étendue.

Dispositif conforme a I'une des revendications 5 et 6,
caractérisé en ce qu’

il est formé par un empilement de feuilles ayant des
feuilles individuelles (1, 5, 11), la zone de réaction
et d’autres guidages de fluide pour les réactifs étant
formés par des rainures et/ou des ouvertures des
feuilles individuelles.
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