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(57) Abstract: The invention relates to a method for producing phthalic anhydride by catalytic gas phase oxidation of o-xylol.
According to said method, a gaseous mixture of o-xylol and an oxygen-containing gas is reacted in a primary reactor to give a gaseous
intermediate reaction product which contains unreacted o-xylol, phthalic anhydride reaction products with a lower oxidation state
and phthalic anhydride, the reaction heat produced in the primary reactor being at least partially carried off by indirect cooling with a
heat exchange medium, and introducing the intermediate reaction product to a secondary reactor. The concentration of the unreacted
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(57) Zusammenfassung: Beschrieben wird ein Verfahren zur Herstellung von Phthalsdureanhydrid durch katalytische Gasphasen-
oxidation von 0-Xylol, bei dem man ein gasférmiges Gemisch von 0-Xylol und einem sauerstoffhaltigen Gas in einem Hauptreaktor
zu einem gasformigen intermedidren Reaktionsprodukt umsetzt, das nicht umgesetztes o-Xylol, Phthalsdureanhydrid-Unteroxida-
tionsprodukte und Phthalsdureanhydrid enthélt, wobei man die im Hauptreaktor entstehende Reaktionswidrme zumindest teilweise
I~ durch indirekte Kithlung mit einem Warmetrdgermedium abfiihrt, und das intermedisre Reaktionsprodukt in einen Nachreaktor ein-
& fiihrt. Die Konzentration an nicht umgesetztem o-Xylol im intermediiren Reaktionsprodukt betriigt wenigstens 1 Gew.-%, und die
Summe der Konzentrationen von Phthalsdureanhydrid-Unteroxidationsprodukten im intermedifren Reaktionsprodukt wenigstens
0,5 Gew.-%. Das Verfahren erlaubt eine Erhhung der Gesamtausbeute an Phthalsdureanhydrid ohne oder ohne wesentliche Ver-

schlechterung der Produktqualitit.
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Herstellung von Phthalsdureanhydrid durch Gasphasenoxidation von o-Xylol in einem
Haupt- und Nachreaktor

Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von Phthalsdurean-
hydrid durch Gasphasenoxidation von o-Xylol in einem Hauptreaktor und einem nach-
geschalteten Nachreaktor.

Die Gasphasenoxidation von o-Xylol und/oder Naphthalin zu Phthalsdureanhydrid
(PSA\) ist wohl bekannt und in der Literatur vielfach beschrieben. Eine Ubersicht gibt
beispielsweise H. Suter, Phthalsdureanhydrid und seine Verwendung, Steinkopf Ver-
lag, Darmstadt, 1972 oder F.K. Towae, W. Enke, R. Jackh, N. Bhargava in Ullmann’s
Encyclopedia of Industrial Chemistry, Vo. A20, 1992, S. 181- 190.

Im Allgemeinen erfolgt die Oxidationsreaktion von o-Xylol an Luft in einem mit einer
Salzschmelze temperierten Rohrblindelreaktor. Dabei wird ein praktisch vollstandiger
Umsatz des eingesetzten Kohlenwasserstoffs im Reaktor und gleichzeitig eine hohe
Produktqualitat des gebildeten Phthalsdureanhydrids angestrebt. Um dies einerseits zu
erreichen und gleichzeitig jedoch eine Schadigung des Katalysators durch hohe
Hotspot-Temperaturen zu vermeiden, werden im Allgemeinen unterschiedlich aktive
Katalysatoren schichtweise in den Rohren angeordnet, wobei in der Regel der weniger
aktive Katalysator so im Festbett angeordnet wird, dass das Reaktionsgemisch mit ihm
als erstes in Kontakt kommt, wahrend sich der aktivste Katalysator zum Gasaustritt aus
der Katalysatorschuttung befindet. Derartige Aktivitatsstrukturierungen des Katalysa-
tors beschreiben beispielsweise die DE 198 23 262, DE 198 23 275, DE 100 40 827
und DE 102 06 989.

Insbesondere bei hdheren Kohlenwasserstoffbeladungen wird es allerdings zuneh-
mend schwieriger, eine ausreichend gute Produktqualitédt ohne Ausbeuteverluste im
Reaktor durch Totaloxidation zum CO und CO: zu erhalten, da hier die aktivste, aber
unselektivste Katalysatorschicht am Gasaustritt der Katalysatorschiittung einen héhe-
ren Beitrag zum Gesamtumsatz leisten muss. Dieser Effekt tritt Gber die Zeit auch
durch die langsame Desaktivierung der im Allgemeinen stark belasteten Selektiv-
schicht oder Selektivschichten am Gaseintritt der Katalysatorschittung auf.

Eine Méglichkeit zur Uberwindung der zuvor beschriebenen Schwierigkeiten besteht in
der Verwendung von zwei getrennten Reaktoren anstelle eines einzigen Reaktors. So
beschreibt beispielsweise die DE 20 05 969 ein Verfahren zur Herstellung von Phthal-
saureanhydrid in zwei voneinander getrennten Reaktoren. Beim ersten Reaktor handelt
es sich um einen salzbadgekulhlten und weitgehend isotherm betriebenen Rohrbindel-
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reaktor, wahrend es sich bei dem zweiten Reaktor um einen adiabat betriebenen
Schachtofen handelt. Die Reaktion im ersten Reaktor wird dabei so geflhrt, dass 1 bis
20 Gew.-% des eingesetzten Kohlenwasserstoffs unverandert bleiben. Des Weiteren
ist das Verfahren dadurch gekennzeichnet, dass die Temperatur T1 des Warmetau-
schermittels im ersten Reaktor zwischen 380 und 430 °C liegt und die Eingangstempe-
ratur T» der adiabat betriebenen zweiten Reaktionsstufe der Beziehung T, = T4 -5 bis
150 °C gehorcht.

Das in der DE 198 07 018 und der US 5,969,160 beschriebene Verfahren umfasst
mindestens zwei getrennte Reaktoren, wobei es sich bei dem ersten Reaktor um einen
salzbadgekiihlten Hauptreaktor handelt und bei dem zweiten Reaktor um einen Nach-
reaktor ohne Kihleinrichtung mit dem gleichen oder einem unterschiedlichen Katalysa-
tor. Dabei erfolgt der Produktgasstrom im Nachreaktor von oben nach unten. Das Ver-
fahren ermdglicht ein Absenken der Temperatur im Hauptreaktor in Richtung zu Unter-
oxidationsbedingungen, weshalb die Phthalid-Werte im Hauptreaktorausgang bzw.
Nachreaktoreingang im Bereich von 0,5 bis 0,9 Gew.-% liegen. Die Steuerung dieser
Bedingungen erfolgt durch die Beobachtung des o-Xylol-Gehaltes am Hauptreaktor-
ausgang bzw. Nachreaktoreingang, welcher ausdricklich weniger als 100 ppm (0,01
Gew.-%) betragen soll.

Ein weiteres Nachreaktorkonzept wird in H.-J. Eberle, J. Breimair, H. Domes, T. Gu-
termuth, PTQ Summer 2000, 129-133 beschrieben. Hier wird dem salzbadgekihlten
Rohrblndelreaktor, welcher einen mehrlagigen Katalysator enthalt, ein Nachreaktor mit
einem Wabenkatalysator nachgeschaltet, wobei der Produktgasstrom vor Eintritt in die
Nachreaktorzone Uber einen Produktgaskiihler auf die gewlinschte Eintrittstemperatur
abgekuihlt wird. Der Nachreaktor dient in erster Linie zur Einhaltung einer vorgegebe-
nen Qualitat des erzeugten Phthalsdureanhydrids, insbesondere bei hohen o-Xylol-
Beladungen und bei gealterten Hauptreaktorkatalysatoren. Die o-Xylol-Konzentration
am Nachreaktoreingang liegt mit einem Hauptreaktorkatalysator, welcher das Ende der
Lebenszeit erreicht hat, bei etwa 0,65- 0,70 Gew.-% der Summe der organischen
Komponenten im Produktgasstrom und die Konzentration an unteroxidierten Neben-
komponenten wie Phthalid oder o-Tolylaldehyd bei 0,20- 0,50 Gew.-% der Summe der
organischen Komponenten im Produktgasstrom.

Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, die Gesamtausbeute an Phthalsaurean-
hydrid ohne oder ohne wesentliche Verschlechterung der Produktqualitat zu erhéhen.

Die Aufgabe wird geldst durch ein Verfahren zur Herstellung von Phthalsdureanhydrid
durch katalytische Gasphasenoxidation von o-Xylol, bei dem man ein gasférmiges
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Gemisch von o-Xylol und einem sauerstoffhaltigen Gas in einem Hauptreaktor zu ei-
nem gasformigen intermedidren Reaktionsprodukt umsetzt, das nicht umgesetztes o-
Xylol, Phthalsaureanhydrid-Unteroxidationsprodukte und Phthalsdureanhydrid enthalt,
wobei man die im Hauptreaktor entstehende Reaktionswdrme zumindest teilweise
durch indirekte Kiihlung mit einem Warmetragermedium abflhrt, und das intermediare
Reaktionsprodukt mit einer Temperatur, die niedriger ist als die tiefste Temperatur des
Waérmetragermediums in einen Nachreaktor einflhrt, das dadurch gekennzeichnet ist,
dass die Konzentration an nicht umgesetztem o-Xylol im intermedidren Reaktionspro-
dukt wenigstens 1 Gew.-%, und die Summe der Konzentrationen von Phthalsdurean-
hydrid-Unteroxidationsprodukten im intermedidren Reaktionsprodukt wenigstens 0,5
Gew.-% betragt, jeweils bezogen auf das Gesamtgewicht der organischen Komponen-
ten im intermedidren Reaktionsprodukt.

Unter Phthalsaureanhydrid-Unteroxidationsprodukten werden Cs-Kérper mit einer nied-
rigeren Oxidationsstufe als Phthalsdureanhydrid verstanden, die zu Phthalsdurean-
hydrid weiter oxidierbar sind. Hierzu zahlen insbesondere o-Tolylaldehyd, o-Tolylsdure
und Phthalid.

Typischerweise betragt die Konzentration an nicht umgesetztem o-Xylol im intermedia-
ren Reaktionsprodukt 1,2 bis 5,0 Gew.-%, starker bevorzugt 1,4 bis 2,0 Gew.-%.

Vorzugsweise betragt die Summe der Konzentrationen von o-Tolylaldehyd und Phtha-
lid im intermedidren Reaktionsprodukt wenigstens 0,5 Gew.-%, z. B. 0,6 bis 1,5 Gew.-
%, starker bevorzugt 0,7 bis 1,3 Gew.-%.

Vorzugsweise betragt die Konzentration an o-Tolylaldehyd im intermediaren Reakti-
onsprodukt wenigstens 0,25 Gew.-%, insbesondere 0,35 bis 0,6 Gew.-%.

Vorzugsweise betragt die Konzentration an Phthalid im intermedidren Reaktionspro-
dukt wenigstens 0,25 Gew.-%, insbesondere 0,35 bis 0,6 Gew.-%.

Im Allgemeinen betragt das Gewichtsverhaltnis von nicht umgesetztem o-Xylol zu o-
Tolylaldehyd im intermediaren Reaktionsprodukt 1 bis 20, vorzugsweise 2 bis 10; und
das Gewichtsverhaltnis von nicht umgesetztem o-Xylol zu Phthalid 1 bis 20, vorzugs-
weise 2 bis 10.

Der Gehalt an o-Xylol im intermedidren Reaktionsprodukt ist vorzugsweise kleiner oder
gleich 20 g/Nm3, besonders bevorzugt kleiner oder gleich 15 g/ ms.
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In bevorzugten Ausfihrungsformen des erfindungsgemafen Verfahrens gewinnt man
kontinuierlich oder in zeitlichen Absténden, z. B. wenigstens einmal pro Woche oder
wenigstens einmal taglich, Messwerte fir die Konzentration an o-Xylol im intermedia-
ren Reaktionsprodukt und bildet aus den Messwerten Regeleingriffe fir die Temperatur
des Warmetragermediums. So kann man die Temperatur des Warmetragermediums
absenken, falls die Konzentration an o-Xylol im intermediaren Reaktionsprodukt unter
einen vorgegebnen Sollwert oder den erfindungsgemaflen Grenzwert fallt bzw. die
Temperatur des Warmetragermediums erhohen, falls die Konzentration an o-Xylol im
intermedidren Reaktionsprodukt zu hoch ist.

Die auf die organischen Komponenten im intermedidren Reaktionsprodukt bezogene
Konzentration von o-Tolylaldehyd bzw. Phthalid kann ermittelt werden, indem man bei
Umgebungstemperatur (23 °C) alle bei dieser Temperatur kondensierbaren Kompo-
nenten des intermedidren Reaktionsprodukts kondensiert und das Kondensat mittels
Gaschromatographie in einem geeigneten Losungsmittel, wie Aceton, analysiert. Koh-
lenmonoxid und/oder Kohlendioxid, die gegebenenfalls im intermediadren Reaktions-
produkt enthalten sind, gelten nicht als organische Komponenten des intermedidren
Reaktionsprodukts.

Als Hauptreaktor findet bevorzugt ein salzbadgekuhlter R6hrenreaktor Anwendung.
Dieser umfasst ein von einem Warmetrdgermedium in Gestalt eines Salzbades um-
stromtes Rohrbundel. Die einzelnen katalysatorgeflllten Rohre enden in einem ober-
seitigen Rohrboden bzw. einem unterseitigen Rohrboden. Das Reaktionsgas wird im
Allgemeinen von oben nach unten, d. h. in Richtung der Schwerkraft, durch die Rohre
geleitet; es ist aber auch eine umgekehrte Stromungsrichtung denkbar. Beabstandet
zueinander befinden sich am Mantel des Reaktors Ringkandle, durch die das Warme-
trdgermedium aus dem Reaktor abgezogen bzw. nach Passieren einer Umwalzpumpe
dem Reaktor wieder zugefihrt wird. Ein Teilstrom des umgewalzten Warmetragerme-
diums wird durch einen Kihler geleitet, in dem z. B. Sattdampf produziert wird. Im In-
neren des Reaktors konnen sich in Ublicher Weise Leitbleche befinden, um dem War-
metragermedium im Bereich des Rohrblindels eine radiale Strdmungskomponente zu
erteilen.

Die Temperaturdifferenz des Warmetragermediums zwischen Reaktorein- und -austritt
kann 0,5 bis 12 °C, meist 1 bis 8 °C betragen. Das Wéarmetragermedium kann in Bezug
auf das Reaktionsgas sowohl im Gleichstrom als auch im Gegenstrom durch den Roh-
renreaktor hindurchtreten. Ferner kann der Réhrenreaktor mehrere Reaktionszonen mit
voneinander getrennten oder miteinander verbundenen Kreislaufen des Warmetrager-
mediums umfassen. Als "tiefste Temperatur des Warmetragermediums” wird die nied-
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rigste Temperatur bezeichnet, die das Warmetrdgermedium an einer Stelle innerhalb
des Reaktormantels (typischerweise in der Nahe der Eintrittsstelle des von der Um-
walzpumpe kommenden Warmetragermediums in den Reaktor) aufweist. Umfasst der
Reaktor mehrere Reaktionszonen, ist auf die bei der niedrigsten Temperatur betriebe-
ne Zone abzustellen.

Der Hauptreaktor wird typischerweise mit einer Temperatur des Warmetragermediums
von 320 bis 390 °C betrieben. Die Gastemperatur im Hauptreaktor liegt im Bereich von
340 bis 460 °C, besonders bevorzugt im Bereich von 360 bis 435 °C.

Das dem Katalysator zugeflhrte Reaktionsgas wird im allgemeinen durch Vermischen
von einem molekularen Sauerstoff enthaltenden Gas, das auf3er Sauerstoff noch ge-
eignete Reaktionsmoderatoren und/oder Verdinnungsmittel, wie Dampf, Kohlendioxid
und/oder Stickstoff, enthalten kann, mit o-Xylol erzeugt, wobei das sauerstoffhaltige
Gas im allgemeinen 1 bis 100 mol-%, vorzugsweise 2 bis 50 mol-% und besonders
bevorzugt 10 bis 30 mol-% Sauerstoff, 0 bis 30 mol-%, vorzugsweise 0 bis 10 mol-%
Wasserdampf sowie 0 bis 50 mol-%, vorzugsweise 0 bis 1 mol-% Kohlendioxid, Rest
Stickstoff, enthalten kann. Das sauerstoffhaltige Gas ist in der Regel Luft.

Die o-Xylol-Beladung des in den Hauptreaktor eintretenden gasférmigen Gemisches
betragt in der Regel 30 g bis 150 g je Nm?® Gas, vorzugsweise wenigstens 60 g/Nms3,
z. B. 75 bis 120 g/Nm3.

Der Hauptreaktor ist mit einem Katalysator oder aufeinanderfolgenden Schichten ver-
schiedener Katalysatoren befillt, die zur Katalyse der Gasphasenoxidation von o-Xylol
zu Phthalsaureanhydrid geeignet sind. Vorzugsweise handelt es sich um Schalen- oder
Kugelkatalysatoren, auf deren Kern aus einem inerten Tragermaterial eine oder mehre-
re Schichten aus katalytisch aktiven Metalloxiden aufgebracht sind.

Bevorzugt werden im Hauptreaktor Katalysatoren eingesetzt, deren Aktivitat zu Guns-
ten einer hoheren Selektivitat reduziert ist. Unter Selektivitat wird hier die Selektivitat
bezlglich der Summe von Phthalsaureanhydrid und aller Cs-Kérper verstanden, die zu
Phthalsaureanhydrid weiter oxidierbar sind. In aktivitatsstrukturierten Katalysatorschut-
tungen, wie den eingangs erwahnten, sind dies in der Regel die gaseintrittseitig gele-
genen Katalysatoren. Sie werden haufig als “Selektivkatalysatoren” bezeichnet, im
Unterschied zu den gasaustrittsseitig gelegenen ”“Aktivkatalysatoren”. Der Hauptreak-
tor enthalt vorzugsweise nur eine oder mehrere Selektivkatalysatorschichten und keine
typische Aktivkatalysatorschicht. Hierdurch resultieren zwar im intermedidren Reakti-
onsprodukt héhere Konzentrationen an nicht umgesetztem o-Xylol und unteroxidierten
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Nebenkomponenten, jedoch kann im Hauptreaktor die Oxidation von o-Xylol zu Phthal-
saureanhydrid (bzw. zu Cs-Korper, die im Nachreaktor zu Phthalsdureanhydrid oxidier-
bar sind) selektiver betrieben werden. So kann die Temperatur des Warmetradgermedi-
ums bei alterndem Katalysator besser angepasst werden, da sich die Katalysator-
schicht oder die Katalysatorschichten im Hauptreaktor - anders als bei einer Schiittung
aus Selektiv- und Aktivkatalysator - nur wenig hinsichtlich ihrer Aktivitdten unterschei-
den.

Typische derartige Selektivkatalysatoren, die man im Hauptreaktor vorzugsweise aus-
schliefdlich verwendet, sind

a) ein oder mehrere Katalysatoren, deren Aktivmasse ein Silber, Vanadium und
gegebenenfalls ein oder mehrere Promotormetalle enthaltendes Multimetall-
mischoxid, insbesondere eine Silber-Vanadiumoxid-Bronze, umfasst, und/oder

b) ein oder mehrere Katalysatoren auf der Basis von Vanadiumoxid und Titandioxid,
worin der Alkalimetallgehalt der Aktivmasse gréfier oder gleich 0,12 Gew.-% und
der Phosphorgehalt der Aktivmasse (gerechnet als P) kleiner oder gleich 0,20
Gew.-% ist, und

c) Kombinationen von einem oder mehreren Katalysatoren gemaf der vorstehen-
den Definition a) und einem oder mehreren Katalysatoren gemaf} der vorstehen-
den Definition b).

Multimetallmischoxide, die Silber, Vanadium und gegebenenfalls ein oder mehrere
Promotormetalle enthalten, sowie Silber-Vanadiumoxid-Bronzen und ihre Herstellung
sind an sich bekannt, z. B. aus der WO 00/27753, WO 01/85337 und WO
2005/012216. Unter Silber-Vanadiumoxid-Bronzen werden Silber-Vanadiumoxid-
Verbindungen mit einem atomaren Ag : V-Verhaltnis von weniger als 1 verstanden. Es
handelt sich im Allgemeinen um halbleitende oder metallisch leitfahige, oxidische Fest-
korper, die bevorzugt in Schicht- oder Tunnelstrukturen kristallisieren, wobei das Va-
nadium im [V2Os]-Wirtsgitter teilweise reduziert zu V(IV) vorliegt. Silber-Vanadiumoxid-
Bronzen bilden sich oberhalb 200 °C, insbesondere bei Temperaturen von mehr als
300 °C, durch Zersetzung der Multimetallmischoxide.

Geeignet sind z. B. Multimetallmischoxide der allgemeinen Formel |
AgaM'V0q * € H,0, |

worin
a einen Wert von 0,3 bis 1,9 hat,



10

15

20

25

30

35

40

WO 2007/135102 PCT/EP2007/054839

7

M'  fur wenigstens ein unter Alkali- und Erdalkalimetallen, Bi, Tl, Cu, Zn, Cd, Pb, Cr,
Au, Al, Fe, Co, Ni, Mo, Nb, Ce, W, Mn, Ta, Pd, Pt, Ru und/oder Rh ist ausgewahltes
Metall steht,

C einen Wert von 0 bis 0,5 hat, mit der MalRgabe, dass (a-c) = 0,1 ist,

d eine Zahl, die sich durch die Wertigkeit und Haufigkeit der von Sauerstoff ver-
schiedenen Elemente in der Formel | bestimmt, bedeutet und

e einen Wert von 0 bis 20, vorzugsweise 0 bis 5, hat.

Im Multimetalloxid der Formel | hat die Variable a vorzugsweise einen Wert von 0,5 bis
1,0 und besonders bevorzugt 0,6 bis 0,9, der Wert der Variablen b betragt vorzugswei-
se 0 bis 0,1, und der Wert der Variablen ¢ betragt vorzugsweise 0,005 bis 0,2, insbe-
sondere 0,01 bis 0,1.

Die Zahl d bestimmt sich aus der Wertigkeit und Haufigkeit der von Sauerstoff ver-
schiedenen Elemente im Multimetalloxid der Formel I. Die Zahl e, die ein Mal} fir den
Wassergehalt ist, betragt vorzugsweise 0 bis 5.

M? steht vorzugsweise flr Na, K, Rb, Tl, Ni, W, Co, Fe, Mo, Nb, Zn, Ce und Mn.

Besonders bevorzugt sind Multimetalloxide der allgemeinen Formel la

Ag.V20q4 ™ e H,0, la

worin

a einen Wert von 0,6 bis 0,9 hat,

d die oben angegebene Bedeutung hat, und
e einen Wert von 0 bis 5 hat.

Zur Herstellung der Multimetalloxide wird im Allgemeinen eine Suspension von Vana-
diumpentoxid (V20s) mit der Lésung einer Silberverbindung sowie gegebenenfalls einer
Lésung einer Verbindung der Metallkomponente M' und einer Verbindung von Q er-
hitzt. Als Lésungsmittel fir diese Umsetzung wird bevorzugt Wasser verwendet. Als
Silbersalz wird bevorzugt Silbernitrat verwendet, die Verwendung anderer |6slicher
Silbersalze, z. B. Silberacetat, Silberperchlorat oder Silberfluorid ist ebenfalls méglich.

Als Salze der Metallkomponente M' werden in der Regel solche gewahlt, die im ver-
wendeten Losungsmittel 16slich sind. Wird Wasser als Losungsmittel bei der Herstel-
lung der erfindungsgemafen Multimetalloxide verwendet, kdnnen beispielsweise die
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Perchlorate oder Carboxylate, insbesondere die Acetate, der Metallkomponente M?
eingesetzt werden. Bevorzugt werden die Nitrate der betreffenden Metallkomponente
M' verwendet.

Je nach der gewlnschten chemischen Zusammensetzung des Multimetalloxids der
Formel | werden zu dessen Herstellung die sich aus a und ¢ von Formel | ergebenden
Mengen von V205, Silberverbindung sowie der Verbindung der Metallkomponente M?
miteinander umgesetzt. Das so gebildete Multimetalloxid kann aus der Reaktionsmi-
schung isoliert und bis zur weiteren Verwendung gelagert werden. Besonders vorteil-
haft wird die Isolierung der erhaltenen Multimetalloxid-Suspension mittels Sprihtrock-
nung durchgefiihrt. Das sprihgetrocknete Pulver wird dann auf einen inerten Trager
aufgebracht.

Katalysatoren auf der Basis von Vanadiumoxid und Titandioxid enthalten neben Titan-
dioxid (in Form seiner Anatasmodifikation) Vanadiumpentoxid. Typische Katalysatoren
auf der Basis von Vanadiumoxid und Titandioxid und ihre Herstellung sind in der DE
198 23 262 beschrieben.

Vorzugsweise enthalt der Katalysator auf der Basis von Vanadiumoxid und Titandioxid
im calzinierten Zustand 1 bis 20 Gew.-% Vanadiumoxid, berechnet als V>0s, und 80
bis 99 Gew.-% Titandoxid, berechnet als TiO.. Des Weiteren kdnnen in geringen Men-
gen eine Vielzahl anderer oxidischer Verbindungen enthalten sein, die als Promotoren
die Aktivitat und Selektivitat des Katalysators beeinflussen. Als die Aktivitat vermin-
dernden und die Selektivitdt erh6henden Promotoren werden in der Regel Alkalimetal-
le, wie Casium, Lithium, Kalium und Rubidium, und insbesondere Céasium verwendet.

Als die Aktivitat erhbhende Zusatze werden in der Regel Phosphorverbindungen ver-
wendet. In den Selektivkatalysatoren werden keine oder allenfalls geringe Zusatze an
Phosphorverbindungen verwendet.

Die Katalysatoren auf der Basis von Vanadiumoxid und Titandioxid kbnnen auf3erdem
Antimonverbindungen enthalten.

Die Komponenten werden in Form deren Oxide oder in Form von Verbindungen einge-
setzt, welche sich beim Erhitzen bzw. beim Erhitzen in Gegenwart von Sauerstoff in
Oxide umwandeln. Als Vanadium-Komponente kénnen Vanadiumoxide oder Vanadi-
umverbindungen, die sich beim Erhitzen in Vanadiumoxide umwandeln, einzeln oder in
Form deren Gemische eingesetzt werden. Vorzugsweise werden V205 oder NH4VO3
eingesetzt. Man kann auch ein Reduktionsmittel, wie Ameisensaure oder Oxalsaure,
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mitverwenden, um die Vanadium(V)-Verbindung zumindest teilweise zu Vanadium(lV)
zu reduzieren. Geeignete Promotor(vorlaufer)verbindungen sind die entsprechenden
Oxide oder Verbindungen, die sich nach dem Erhitzen in Oxide umwandeln, wie Sulfa-
te, Nitrate, Carbonate. Geeignet sind beispielsweise Na,COs, K20, Cs20, Cs2COs3,
Cs2S04, P20s, (NH4)2HPO4, Sbo0:s.

Zur Bildung der Aktivmasse bereitet man im Allgemeinen eine wassrige Aufschlam-
mung der Verbindung der Vanadium-Komponente, des Titandioxids sowie von Promo-
tor(vorlaufer)verbindungen in geeigneten Mengen und rihrt die Aufschlammung, bis
eine ausreichende Homogenisierung erreicht ist. Die Aufschldmmung kann dann
spruhgetrocknet werden oder als solche zur Beschichtung verwendet werden.

Bei den im erfindungsgemalien Verfahren verwendeten Katalysatoren handelt es sich
im Allgemeinen um Schalenkatalysatoren, bei denen die katalytisch aktive Masse
schalenférmig auf einem inerten Trager aufgebracht ist. Die Schichtdicke der kataly-
tisch aktiven Masse betrégt in der Regel 0,02 bis 0,2 mm, vorzugsweise 0,05 bis 0,1
mm. Im Allgemeinen weisen die Katalysatoren eine schalenférmig aufgebrachte Aktiv-
masseschicht mit im Wesentlichen homogener chemischer Zusammensetzung auf.

Als inertes Tragermaterial kdnnen praktisch alle bekannten Tragermaterialien einge-
setzt werden, Verwendung finden, beispielsweise Quarz (SiOz), Porzellan, Magnesi-
umoxid, Zinndioxid, Siliciumcarbid, Rutil, Tonerde (Al203), Aluminiumsilikat, Steatit
(Magnesiumsilikat), Zirkoniumsilikat, Cersilikat oder Mischungen dieser Tragermateria-
lien. Das Tragermaterial ist in der Regel nicht-pords. Als vorteilhafte Tragermaterialien
sind insbesondere Steatit und Siliciumcarbid hervorzuheben. Die Form des Tragerma-
terials ist im Allgemeinen nicht kritisch. Beispielsweise kdnnen Katalysatortrager in
Form von Kugeln, Ringen, Tabletten, Spiralen, R6hren, Extrudaten oder Splitt verwen-
det werden. Die Dimensionen dieser Katalysatortrager entsprechen denen Ublicherwei-
se zur Herstellung von Schalenkatalysatoren fiir die Gasphasenpartialoxidation von
aromatischen Kohlenwasserstoffen verwendeten Katalysatortréagern. Bevorzugt wird
Steatit in Form von Kugeln mit einem Durchmesser von 3 bis 6 mm oder von Ringen
mit einem &ufleren Durchmesser von 5 bis 9 mm und einer Lange von 4 bis 7 mm ver-
wendet.

Die Aufbringung der Aktivmasseschicht auf den Trager kann mit beliebigen an sich
bekannten Methoden erfolgen, z. B. durch Aufsprihen von Lésungen oder Suspensio-
nen in der Dragiertrommel oder Beschichtung mit einer Losung oder Suspension in
einer Wirbelschicht. Dabei kbnnen der katalytisch aktiven Masse organische Binder,
bevorzugt Copolymere, vorteilhaft in Form einer wéssrigen Dispersion, von Vinylace-
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tat/Vinyllaurat, Vinylacetat/Acrylat, Styrol/Acrylat, Vinylacetat/Maleat, Vinylace-
tat/Ethylen sowie Hydroxyethylcellulose zugesetzt werden, wobei mit Vorteil Binder-
mengen von 3 bis 20 Gew.— %, bezogen auf den Feststoffgehalt der Lésung der Ak-
tivmassenbestandteile, eingesetzt werden. Die aufgetragenen Bindemittel brennen
nach dem Einfullen des Katalysators und Inbetriebnahme des Reaktors innerhalb kur-
zer Zeit aus. Der Binderzusatz hat zudem den Vorteil, dass die Aktivmasse gut auf
dem Trager haftet, so dass Transport und Einfullen des Katalysators erleichtert wer-
den.

Das den Hauptreaktor verlassende gasférmige intermedidre Reaktionsprodukt wird
einem Nachreaktor zugefuhrt. Es bildet den ausschlieRlichen Zulauf zum Nachreaktor,
d. h. dem intermediaren Reaktionsprodukt werden keine Gase, wie Frisch- oder Abluft
oder o-Xylol, beigemischt.

Als Nachreaktor kommen alle Reaktoren in Betracht, die zur Durchfihrung heterogen
katalysierter Gasphasenreaktionen geeignet sind, insbesondere Festbettreaktoren mit
fest angeordneter Katalysatorschittung, Rohrblndelreaktoren, Reaktoren mit katalysa-
torbeschichteten monolithischen Wabenkérpern und dergleichen. Es kann sich um ver-
tikale oder liegende Bauformen handeln; vertikale Reaktoren kdnnen von unten oder
von oben angestrémt werden.

Das intermediare Reaktionsprodukt tritt mit einer Temperatur in den Nachreaktor ein,
die niedriger ist als die tiefste Temperatur des Warmetrdgermediums im Hauptreaktor.
Meist ist es bevorzugt, dass man das aus dem Hauptreaktor austretende intermediare
Reaktionsprodukt vor dem Eintritt in den Nachreaktor mittels einer geeigneten Kiihlstu-
fe kihlt. Die Differenz zwischen der Austrittstemperatur aus dem Hauptreaktor und der
Eintrittstemperatur in den Nachreaktor betragt dabei vorzugsweise wenigstens 5 °C,
insbesondere wenigstens 10 °C. Die Leistung der Kihlstufe wird zweckmafigerweise
in Abhangigkeit von der o-Xylol-Konzentration im intermediaren Reaktionsprodukt und
der Aktivitdt des Nachreaktor-Katalysators so gesteuert, dass die Phthalsdureanhydrid-
Ausbeute und -Reinheit maximiert werden.

Der Hauptreaktor, die Kuhlstufe und der Nachreaktor kdnnen dabei in getrennten Ap-
paraten angeordnet sein. Als Kihlstufe eignen sich flissigkeitsgekihlte indirekte War-
metauscher oder Gas-Gas-Warmetauscher, Uber die das dem Hauptreaktor zugefiihrte
Reaktionsgas vorgewarmt werden kann.

Alternativ kdnnen aber auch Hauptreaktor und Kihlistufe oder Kihistufe und Nachreak-
tor in einem einzigen Apparat kombiniert werden. Beispielsweise kann die Kiihlstufe als
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unmittelbare Verlangerung der Reaktionsrohre des Hauptreaktors ausgebildet sein, die
im Bereich der Klhlstufe nicht mit Katalysator geflllt sind und mittels eines getrennten
Kreislaufs eines Warmetragermediums oder mit einem Teilstrom des vom Kihler
kommenden Warmetragermediums gekuhlt werden.

Es kénnen auch die Funktionen des Hauptreaktors, einer Kiihlstufe und des Nachreak-
tors in einem einzigen Gehduse angeordnet sein, wie in der DE 101 44 857 beschrie-
ben.

Die Bauweise des Nachreaktors richtet sich nach dessen Betriebsweise. In einer mog-
lichen Ausfuhrungsform betreibt man den Nachreaktor im Wesentlichen adiabatisch.

In einer anderen moglichen Ausflhrungsform fihrt man zumindest einen Teil der im
Nachreaktor entstehenden Reaktionswarme durch indirekte Kihlung mit einem War-
metragermedium ab. Geeignete Warmetragermedien fur den Nachreaktor sind Warme-
tragerdle, Salzschmelzen, Luft oder Wasser. Typische Kihlverfahren sind in der priori-
tatsalteren Patentanmeldung DE 10 2004 061770 zu finden. Besonders bevorzugt ist
eine Bauweise bei dem das Reaktionsgas zunéachst eine adiabate Katalysatorschicht
und anschlief3end eine zwischen Thermoblechplatten geschuittete Katalysatorschicht
durchstromt.

Als Nachreaktorkatalysator werden bevorzugt Schalen- oder Kugelkatalysatoren ver-
wendet, auf deren Kern aus einem inerten Tragermaterial eine oder mehrere Schichten
aus katalytisch aktiven Metalloxiden aufgebracht sind. Typische Tragermaterialien und
typische eingesetzte Metalloxide und Promotoren sind in der DE 198 23 262 zu finden.
Es werden vorzugsweise Katalysatoren verwendet, die von den im Hauptreaktor ver-
wendeten Katalysatoren verschieden sind. Bevorzugt werden “Aktivkatalysatoren” ein-
gesetzt. Daher verwendet man im Nachreaktor vorzugsweise wenigstens einen Kataly-
sator auf der Basis von Vanadiumoxid und Titandioxid, worin der Alkalimetallgehalt der
Aktivmasse kleiner oder gleich 0,20 Gew.-%. Optional enthalt die Aktivmasse Phos-
phor; der Phosphorgehalt der Aktivmasse ist beispielsweise gréfier oder gleich 0,12
Gew.-%.

Der Nachreaktor wird typischerweise bei Gastemperaturen von 240 bis 360 °C, beson-
ders bevorzugt bei 270 bis 350 °C betrieben. Die hdchste im Nachreaktor auftretende
Gastemperatur ist vorzugsweise um wenigstens 30 °C, insbesondere wenigstens 40 °C
niedriger als die hdchste im Hauptreaktor auftretende Gastemperatur.
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Im Allgemeinen wird das den Nachreaktor verlassende Reaktionsgas in einem Pro-
duktgaskuhler abgekihlt und das Phthalsdureanhydrid aus den hei3en Reaktionsga-
sen in Ublicher Weise mittels alternierend betriebener Phthalsdureanhydrid-Abscheider
abgeschieden werden. Optional kann den Abscheidern ein so genannter Fliissigab-
scheider vorgeschaltet sein, was besonders bei hohen Beladungen vorteilhaft ist.

Das erfindungsgemalfie Verfahren ist auch Ubertragbar auf die Herstellung anderer
Produkte durch katalytische Gasphasenoxidation, wie beispielsweise Phthalsdurean-
hydrid aus Naphthalin oder o-Xylol/Naphthalin-Gemischen, Acrylsaure aus Propen,
Maleinsdureanhydrid aus Benzol, Butan, Buten oder Butadien, Benzoesaure aus Tolu-
ol, usw.

Die Erfindung wird durch die folgenden Beispiele und Vergleichsbeispiele naher veran-
schaulicht.

Beispiele

Herstellung der Katalysatoren

Herstellung des Hauptreaktorkatalysators | (Selektivkatalysator)

Nach 18-stlindigem Rihren werden in einer Dragiertrommel 236,6 g einer Suspension,
bestehend aus 104,9 g Oxalsaure, 39,4 g Vanadiumpentoxid, 17,0 g Antimonoxid, 2,87
g Casiumsulfat, 3,15 g Ammoniumdihydrogenphosphat, 149,0 g Formamid, 465,9 g
Titandioxid der Anatas-Modifikation mit einer BET-Oberflache von 20 m?/g und 721,0 g
Wasser bei 160 °C zusammen mit 13,0 g organischem Binder auf 1400 g Steatitringe
der Dimension 8 x 6 x 5 mm (Aufiendurchmesser x Hohe x Innendurchmesser) aufge-
bracht. In einem zweiten Schritt werden die so beschichteten Ringe mit 236,2 g einer
zweiten Suspension, die zuvor ebenfalls 18 h gerihrt wurde, bestehend aus 56,7 g
Oxalsaure, 21,0 g Vanadiumpentoxid, 2,87 g Casiumsulfat, 198,0 g Formamid, 501,9 g
Titandioxid und 720,3 g Wasser zusammen mit 12,8 g organischem Binder beschich-
tet.

Nach Kalzination des Katalysators fir eine Stunde bei 450 °C betragt die auf die Stea-
titringe aufgebrachte Aktivmasse 9,3 %. Die Aktivmasse besitzt die Zusammensetzung

5,75 % V205, 1,6 % Sb203, 0,40 % Cs, 0,08 % P, Rest TiO..

Herstellung des Hauptreaktorkatalysators Il (Aktivkatalysator)
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Nach 18-stindigem Rihren werden in einer Dragiertrommel 538,0 g einer Suspension,
bestehend aus 106,4 g Oxalsaure, 39,4 g Vanadiumpentoxid, 17,0 g Antimonoxid, 0,63
g Casiumsulfat, 3,35 g Ammoniumdihydrogenphosphat, 149,6 g Formamid, 467,5 g
Titandioxid der Anatas-Modifikation mit einer BET-Oberflache von 20 m?/g und 719,1 g
Wasser bei 160 °C auf 1400 g Steatitringe der Dimension 8 x 6 x 5 mm (Auf’endurch-
messer x Hohe x Innendurchmesser) aufgebracht.

Nach Kalzination des Katalysators fir eine Stunde bei 450 °C betragt die auf die Stea-
titringe aufgebrachte Aktivmasse 10,5 %. Die Aktivmasse besitzt die Zusammenset-
zung 7,5 % V205, 3,2 % Sb20s3, 0,09 % Cs, 0,17 % P, Rest TiOo.

Herstellung des Hauptreaktorkatalysators Il (Selektivkatalysator mit AgV-Bronze)

Der Katalysator mit einer Aktivmasse der Zusammensetzung Ceo 02Ago,71V20x wurde
gemalt WO 2005/012216 (Katalysator A.1) hergestellt.

Herstellung des Nachreaktorkatalysators

Nach 18-stlindigem Rihren werden in einer Dragiertrommel 540,2 g einer Suspension,
bestehend aus 105,5 g Oxalsaure, 39,4 g Vanadiumpentoxid, 17,0 g Antimonoxid, 0,29
g Casiumsulfat, 8,9 g Ammoniumdihydrogenphosphat, 149,0 g Formamid, 467,0 g Ti-
tandioxid der Anatas-Modifikation mit einer BET-Oberflache von 20 m?s g-' und 720,5
g Wasser bei 160 °C auf 1400 g Steatitringe der Dimension 8 x 6 x 5 mm (Aul3en-
durchmesser x Héhe x Innendurchmesser) aufgebracht.

Nach Kalzination des Katalysators fir eine Stunde bei 450 °C betragt die auf die Stea-
titringe aufgebrachte Aktivmasse 10,6 %. Die Aktivmasse besitzt die Zusammenset-
zung 7,5 % V205, 3,2 % Sb.0s3, 0,04 % Cs, 0,41 % P, Rest TiO..

Beispiele 1 bis 15

Als Hauptreaktor verwendete man einen Rohrblndelreaktor mit 99 Normalrohren und 2
Thermorohren. Die Normalrohre hatten eine lichte Weite von 25 mm, die Thermorohre
eine lichte Weite von 29 mm mit Halsen (10 mm Durchmesser) mit eingebautem 30-
fach-Multielement mit Temperaturmessstellen im Abstand von 10 cm oder mit Probe-
nahme-Element geman DE 101 10 847. Von unten nach oben wurden 320 cm Haupt-
reaktorkatalysator | in jedes der 360 cm langen Eisenrohre eingefiillt. Mittels Druckab-
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gleich wurde dafiir gesorgt, dass an jedem Rohreingang der gleiche Eingangsdruck
anlag. Gegebenenfalls wurde bei den 99 Normalrohren noch etwas Hauptreaktorkata-
lysator | hinzugefligt oder abgesaugt; bei den beiden Thermorohren wurde der Druck-
abgleich durch Zusatz von Inertmaterial in Form von Steatitkugeln und Quarzkies er-
reicht. Die Eisenrohre waren zur Temperaturregelung von einer Salzschmelze umge-
ben, die sich in zwei getrennten Salzbadern befand. Das untere Salzbad (Salzbad B)
umgab die Rohre vom unteren Rohrboden bis zu einer Héhe von 140 cm, das obere
Salzbad (Salzbad A) umgab die Rohre von der Hohe 140 cm bis zum oberen Rohrbo-
den.

Der Nachreaktor (Innendurchmesser 45 cm, Hohe etwa 100 cm) war auf einer Hohe
von etwa 90 cm mit Kiihlschlangen (Durchmesser 12 mm, Kuhlschlangenabstand etwa
30 mm) ausgestattet, welche im unteren Teil Uber eine Hohe von 47 cm mit Luft mit
Umgebungstemperatur als Kihimedium, beaufschlagt wurden. Der Nachreaktor wurde
mit Nachreaktorkatalysator bis zu einer Fillhdhe von 65 cm gefillt.

Zum Betrieb der Anlage wurde ein Luft/o-Xylol-Gemisch bei etwa 200-205 °C Hauptre-
aktoreingangstemperatur von oben nach unten durch den Hauptreaktor geleitet, an-
schliel®end in einem Warmetauscher auf eine bestimmte Nachreaktoreingangstempe-
ratur abgekuhlt und anschlieRend tGber den Nachreaktor von oben nach unten geleitet.
Die Luftkihlung im unteren Teil des Nachreaktors erfolgte liber eine H6he von 47 cm
s0, dass sich eine bestimmte Temperatur in der Katalysatorschittung, welche 10 cm
oberhalb des Nachreaktorausgangs gemessen wurde, einstellte. Das eingesetzte o-
Xylol hatte eine Reinheit von 98,5-99,0 Gew.-%.

Nach einer allgemein Gblichen Hochfahrzeit des Hauptreaktorkatalysators konnten die
in Tabelle 1 angegebenen Ergebnisse erhalten werden.

Beispiele 16 bis 21

Man verwendete einen Hauptreaktor wie in den vorstehenden Beispielen. Von unten
nach oben wurden 240 cm Hauptreaktorkatalysator I, 84 cm Hauptreaktorkatalysator Il
und anschlieffend 12 cm Steatitringe der Dimension 8 x 6 x 5 mm (Aufdendurchmesser
x Héhe x Innendurchmesser) als Inertmaterial in jedes der 360 cm langen Eisenrohre
eingefillt. Mittels Druckabgleich wurde daflrr gesorgt, dass an jedem Rohreingang der
gleiche Eingangsdruck anlag.

Der Nachreaktor (Innendurchmesser 45 cm, Hohe ca. 100 cm) war auf einer Hohe von
etwa 90 cm mit Kihlschlangen (Durchmesser 12 mm, Kiuhlschlangenabstand ca.



10

15

20

25

30

35

WO 2007/135102 PCT/EP2007/054839

15

30 mm) ausgestattet, welche im unteren Teil Uber eine Hohe von 47 cm mit Luft mit
Umgebungstemperatur als Kihimedium beaufschlagt wurden. Der Nachreaktor wurde
mit Nachreaktorkatalysator bis zu einer Flllhdhe von 65 cm gefulit.

Zum Betrieb der Anlage wurde ein Luft/o-Xylol-Gemisch bei etwa 200- 205 °C Haupt-
reaktoreingangstemperatur von oben nach unten durch den Hauptreaktor geleitet, an-
schliel3end in einem Warmetauscher auf eine bestimmte Nachreaktoreingangs-
temperatur abgeklhlt und anschliefiend tiber den Nachreaktor von oben nach unten
geleitet. Die Luftkiihlung im unteren Teil des Nachreaktors erfolgte Uber eine Hohe von
47 cm so, dass sich eine bestimmte Temperatur in der Katalysatorschittung, welche
10 cm oberhalb des Nachreaktorausgangs gemessen wurde, einstellte.

Nach einer allgemein Gblichen Hochfahrzeit des Hauptreaktorkatalysators konnten die
in Tabelle 1 angegebenen Ergebnisse erhalten werden

Vergleichsbeispiele 1 bis 9

Man verwendete einen Hauptreaktor wie in den vorstehenden Beispielen. Von unten
nach oben wurden jeweils 101 cm Hauptreaktorkatalysator Il und anschlieRend 229 cm
Hauptreaktorkatalysator | in jedes der 360 cm langen Eisenrohre eingefillt. Mittels
Druckabgleich wurde dafiir gesorgt, dass an jedem Rohreingang der gleiche Ein-
gangsdruck anlag. Gegebenenfalls wurde bei den 99 Normalrohren noch etwas Haupt-
reaktorkatalysator | hinzugefligt oder abgesaugt; bei den beiden Thermorohren wurde
der Druckabgleich durch Zusatz von Inertmaterial in Form von Steatitkugeln und
Quarzkies erreicht.

Man verwendete einen Nachreaktor wie in den vorstehenden Beispielen; durch die
Kahlschlangen wurde jedoch keine Luft zur Kiihlung geleitet.

Zum Betrieb der Anlage wurde ein Luft/o-Xylol-Gemisch bei etwa 200-205 °C Hauptre-
aktoreingangstemperatur von oben nach unten durch den Hauptreaktor geleitet, an-
schliel®end in einem Warmetauscher auf eine bestimmte Nachreaktoreingangstempe-
ratur abgekuhlt und anschliellend Uber den adiabat betriebenen Nachreaktor von oben
nach unten geleitet. Die angegebene Temperatur wurde 10 cm oberhalb des Nachre-
aktorausgangs gemessen. Das eingesetzte o-Xylol hatte eine Reinheit von 98,5-99,0
Gew.-%.
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Nach einer allgemein Ublichen Hochfahrzeit des Hauptreaktorkatalysators konnten die
in Tabelle 2 angegebenen Ergebnisse erhalten werden.

In den Tabellen bedeuten:

Lauftag = Betriebstag ab dem ersten Start-up des Hauptreaktorkatalysators;

Salzbad A = Salzbadtemperatur® des zum Reaktoreingang hin gelegenen Salzbades;

Salzbad B = Salzbadtemperatur® des zum Reaktorausgang hin gelegenen Salzbades
(* es ist jeweils die tiefste Temperatur des Salzbades innerhalb des Reaktors an-
gegeben);

o-Xylol HR-Ausgang, o-Tolylaldehyd HR-Ausgang bzw. Phthalid HR-Ausgang = o-
Xylol- o-Tolylaldehyd- bzw. Phthalid-Gehalt in Gew.-% der organischen Kompo-
nenten des Rohproduktgases am Hauptreaktorausgang;

0-Xylol NR-Ausgang, o-Tolylaldehyd NR-Ausgang bzw. Phthalid NR-Ausgang = o-
Xylol-, o-Tolylaldehyd- bzw. Phthalid-Gehalt in Gew.-% der organischen Kompo-
nenten des Rohproduktgases am Nachreaktorausgang;

PSA-Ausbeute NR-Ausgang = PSA-Ausbeute in Gew.-% beziglich 100%igem o-Xylol
aus der Analyse des Rohproduktgases im Nachreaktorausgang.
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Patentanspriiche

Verfahren zur Herstellung von Phthalsaureanhydrid durch katalytische Gaspha-
senoxidation von o-Xylol, bei dem man ein gasférmiges Gemisch von o-Xylol und
einem sauerstoffhaltigen Gas in einem Hauptreaktor zu einem gasférmigen in-
termediaren Reaktionsprodukt umsetzt, das nicht umgesetztes o-Xylol, Phthal-
saureanhydrid-Unteroxidationsprodukte und Phthalsdureanhydrid enthalt, wobei
man die im Hauptreaktor entstehende Reaktionswarme zumindest teilweise
durch indirekte Kihlung mit einem Warmetragermedium abfihrt, und das inter-
medidre Reaktionsprodukt mit einer Temperatur, die niedriger ist als die tiefste
Temperatur des Warmetradgermediums, in einen Nachreaktor einflihrt, dadurch
gekennzeichnet, dass die Konzentration an nicht umgesetztem o-Xylol im inter-
medidren Reaktionsprodukt wenigstens 1 Gew.-%, und die Summe der Konzent-
rationen von Phthalsdureanhydrid-Unteroxidationsprodukten im intermedidren
Reaktionsprodukt wenigstens 0,5 Gew.-% betragt, jeweils bezogen auf das Ge-
samtgewicht der organischen Komponenten im intermedidren Reaktionsprodukt.

Verfahren nach Anspruch 1, wobei die Summe der Konzentrationen an o-Tolyl-
aldehyd und Phthalid im intermedidren Reaktionsprodukt wenigstens 0,5 Gew.-%
betragt.

Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, wobei die Konzentration an o-Tolylaldehyd im
intermediaren Reaktionsprodukt wenigstens 0,25 Gew.-% betragt.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriche, wobei die Konzentration
an Phthalid im intermedidren Reaktionsprodukt wenigstens 0,25 Gew.-% betragt.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriche, wobei man Messwerte fir
die Konzentration an o-Xylol im intermediaren Reaktionsprodukt gewinnt und aus
den Messwerten Regeleingriffe fiir die Temperatur des Warmetrdgermediums im

Hauptreaktor bildet.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriche, wobei die o-Xylol-
Beladung des in den Hauptreaktor eintretenden gasférmigen Gemisches wenigs-
tens 60 g/Nm3 betragt.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriche, wobei der Gehalt an o-
Xylol im intermediaren Reaktionsprodukt kleiner oder gleich 20 g/Nm3 ist.
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Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriche, wobei die hdchste im
Nachreaktor auftretende Gastemperatur um wenigstens 30 °C niedriger ist als
die héchste im Hauptreaktor auftretende Gastemperatur.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriche, wobei man im Hauptreak-
tor ausschlieRlich Katalysatoren verwendet, die ausgewahlt sind unter

a) einem oder mehreren Katalysatoren, deren Aktivmasse ein Silber, Vanadi-
um und gegebenenfalls ein oder mehrere Promotormetalle enthaltendes
Multimetallmischoxid, umfasst,

b)  einem oder mehreren Katalysatoren auf der Basis von Vanadiumoxid und
Titandioxid, worin der Alkalimetallgehalt der Aktivmasse gréfier oder gleich
0,12 Gew.-% und der Phosphorgehalt der Aktivmasse kleiner oder gleich
0,20 Gew.-% ist,

c) Kombinationen von einem oder mehreren Katalysatoren gemaf der vorste-
henden Definition a) und einem oder mehreren Katalysatoren geman der
vorstehenden Definition b).

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriche, wobei man im Nachreak-
tor wenigstens einen Katalysator auf der Basis von Vanadiumoxid und Titandi-
oxid verwendet, worin der Alkalimetallgehalt der Aktivmasse kleiner oder gleich
0,20 Gew.-% ist.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriche, wobei man zumindest
einen Teil der im Nachreaktor entstehenden Reaktionswarme durch indirekte
Kdhlung mit einem Warmetragermedium abfuhrt.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriche, wobei man den Nachre-
aktor im Wesentlichen adiabatisch betreibt.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche, wobei man das aus dem
Hauptreaktor austretende intermedidre Reaktionsprodukt vor dem Eintritt in den
Nachreaktor kuhlt.
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