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Priifungsantrag gem. § 44 PatG ist gestellt
Reaktor sowie Verfahren zur Durchfiihrung elektrochemischer Umsetzungen

@ Es sind Reaktoren zur Durchfiihrung elektrochemischer R4
Umsetzungen mit einer Elektrode (2) und einer Gegen- S
elektrode (3) bekannt, wobei die Elektroden durch einen R
Kapillarspalt {4) voneinander getrennt sind. Solche Reak- . i
toren weisen im Kapillarspalt keine homogene Fliel3ge- / :
schwindigkeitsverteilung auf, was eine Absenkung der .
Selektivitat und lokale Temperaturerhdhungen zur Folge
haben kann. Die Aufgabe, bei einem solchen Reaktor (1)
eine prazisere Einstellung der Reaktionsparameter und
damit eine Optimierung der Selektivitdt zu ermdglichen,
wird dadurch gel6st, dal3 der Kapillarspalt (4) mindestens
einen Kanal (5) als Reaktionsraum aufweist. Nach dem er-
findungsgemaéafen Verfahren wird der Volumenstrom des
Eduktstroms derart bemessen, dal3 die Stromung des
Eduktstroms (ber die Lange des Kanals (5) laminar ist.
Der Eduktstrom wird vorteilhaft in mehrere Teilstrome
aufgespalten. Vorteilhaft kann der Einsatz von Leitsalzen
eingespart werden. Eine hierflir besonders geeignete
Umsetzung ist die Oxidation von 4-Methoxymethylbenzol
zu 4-Methoxybenzaldehyd in Methanol.
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Beschreibung

Die Erfindung betrifft einen Reaktor und ein Verfahren zur Durchfiihrung elektrochemischer Umsetzungen gemis des
Oberbegriffs des Anspruchs 1 bzw. des Anspruchs 23.

Kapillarspalt-Zellen, bei denen der Elektrolyt parallel zur Oberfléche der eng beabstandeten Elektroden stromt, sind
fiir den Einsatz bei organischen Synthesen in Losungen mit kleiner elektrolytischer Leitfahigkeit bekannt. . Beck und
H. Guthke beschreiben in Chemie-Ingenieur-Technik, Heft 17, 1969, 41. Jahrgang, Seiten 943-950, eine Kapillarspalt-
Zelle fiir die Acrylnitril-Elektrolyse. Zwischen den beiden kreisférmigen Elektroden befinden sich parallel zueinander
angeordnete, kreisformige Platten, die bipolar in Serie geschaltet sind. Durch radial angeordnete Streifen aus Polyester-
folie betrégt der Platttenabstand 125 um. Die Reaktionsmischung durchstromt die horizontalen Kapillarspalten, rieselt an
der AuBenseite des Elektrodenstapels herab und wird einem Kiihler zugeleitet.

In der DE-OS-25 55 958 wird eine Kapillarspaltzelle vorgestellt, bei der laminare FluBbedingungen zur Unterbindung
der Riickdiffusion von Elektrolyseprodukten an die Gegenelektrode benutzt werden. Durch diese laminaren Strémungs-
bedingungen in Verbindung mit einer Anpassung von VolumenfluBl und Stromflufl unter der Beschrénkung auf mittlere
Umsitze wird eine hohe Selektivitit auch ohne die Verwendung eines Diaphragmas erreicht. Als Elektrolysezelle wird
eine zylindrische Kapillarspaltzelle nach Beck verwendet. Um die kontrollierte Diffusion bei gasentwickelnden elektro-
lytischen Reaktionen nicht zu stéren, wird eine Rillen aufweisende Gegenelektrode vorgeschlagen, wobei der Grund der
Rillen eine Isolierschicht aufweist.

Mit der aus zylindrischen Platten aufgebauten Kapillarspaltzelle nach Beck wird nur in Ebenen senkrecht zur Elektro-
denoberfldche aufgrund der geringen Hohe des Kapillarspalts (in der Regel < 1 mm) eine Laminaritét der Strémung er-
reicht. Dies kann zur Vermeidung einer Riickdiffusion von Elektrolyseprodukten von der Elektrode zur Gegenelektrode
ausreichend sein. In Ebenen parallel zur Elektrodenoberflache wird jedoch aufgrund fehlenden seitlichen Fiihrungen
keine laminare Stromung und damit keine homogene FlieBgeschwindigkeitsverteilung erreicht. Bei der Strémung des
Edukts vom Mittelpunkt der kreisférmigen Platten radial nach aufen vergroBert sich das dem Eduktstrom zur Verfiigung
stehende Volumen, was eine Abnahme der FlieBgeschwindigkeit und ein Auftreten von Querstrdmungen zur Folge hat.
In Bereichen mit deutlich langsamerer FlieBgeschwindigkeit, sogenannten Totwasserbereichen, steigt die Verweilzeit
von Edukten und Produkten gegeniiber schneller flieBenden Bereichen an, was zu einer Abnahme der Selektivitét der Re-
aktion zur Folge haben kann. Aufgrund dieser inhomogenen FlieBgeschwindigkeitsverteilung ist eine Optimierung im
Hinblick auf die Selektivitit und die Ausbeute einer Reaktion nur begrenzt moglich. Des weiteren kann in Bereichen mit
verlangsamter FlieBgeschwindigkeit aufgrund des verminderten Wirmeabtransports lokal eine Temperaturerhthung er-
folgen, die eine weitere Absenkung der Selektivitét zur Folge haben kann.

Der Erfindung liegt daher die Aufgabe zugrunde, einen Reaktor der eingangs erwéhnten Art aufzuzeigen, der eine pré-
zisere Einstellung der Reaktionsparameter und damit eine Optimierung der Selektivitét bei hoher Ausbeute erméoglicht.
Weiterhin ist es Aufgabe der Erfindung ein Verfahren der eingangs erwéhnten Art zur Verfligung zu stellen, das die zuvor
erwihnten Vorteile aufweist.

Die Aufgabe wird mit einem Reaktor nach Anspruch 1 geldst, bei dem der Kapillarspalt, der die Elektroden vonein-
ander trennt, mindestens einen Kanal als Reaktionsraum aufweist.

Der Kanal als seitliche Fiihrung des Eduktstroms ermdglicht laminare Stromungsverhéltnisse auch in Ebenen parallel
zur Elektrodenoberfliche, wihrend die alleinige obere und untere Begrenzung durch den Kapillarspalt nur in Ebenen
senkrecht zur Elektrodenoberfldche laminare Stromungsverhéltnisse beglinstigt. Diese iiber den gesamten Kanalquer-
schnitt laminaren Strémungsverhiltnisse haben eine homogene FlieBgeschwindigkeitsverteilung in Kanal zur Folge.
Durch Wahl des Volumenstroms bei gegebener Kanalstruktur ist eine genaue und reproduzierbare Einstellung der Ver-
weildauer der Edukte und Produkte moglich. Damit ermdglicht gerade der als Reaktionsraum dienende Kanal dieses Re-
aktors eine Optimierbarkeit der Reaktionsparameter im Hinblick auf hohere Selektivitit und Ausbeute der betreffenden
Reaktion.

Um ein Uberlappen der Diffusionsgrenzschichten der Elektrode und der Gegenelektrode zu ermoglichen und damit
den Spannungsabfall im Elektrolyten zu minimieren, weist der Kapillarspalt des Reaktors vorteilhaft eine Hohe von
1 um bis 1 mm, bevorzugt von 10 um bis 200 um auf. Daher eignet sich dieser Reaktor besonders zur Durchfiihrung von
Umsetzungen in Systemen kleiner elektrolytischer Leitfahigkeit, beispielsweise in der elektroorganischen Synthese.

Der Kapillarspalt kann auch mehrere Kanile aufweisen. Um auch iiber die einzelnen Kanéle eine homogene FlieBge-
schwindigkeitsverteilung zu erreichen, weisen die Kanile vorteilhaft gleiche Abmessungen auf. Neben geradlinig ver-
laufenden Kandlen eignen sich auch bogen- oder maanderférmig verlaufende Kanéle, wodurch im Vergleich zur Kanal-
lange eine kompakte Bauform des Reaktors erzielt werden kann.

Zur seitlichen Fiihrung des Eduktstroms bzw. der Eduktstrome eignen sich vorteilhaft Kanéle mit Breiten von 10 pm
bis 10 mm, bevorzugt von 10 um bis 1 mm. Ebenfalls bevorzugt wird iiber die Linge des Kanals der Kanalquerschnitt
beibehalten, so daf} tiber die gesamte Kanall4nge die gleiche FlieBgeschwindigkeitsverteilung vorliegt.

Zur Einstellung laminarer Stromungsbedingungen weist der Kanal bzw. weisen die Kanile vorteilhaft ein Verhiltnis
der Breite b zur Linge I kleiner als 1 : 5, bevorzugt kleiner als 1 : 50 auf.

Nach einer Ausfiihrungsform ist in dem Kapillarspalt zwischen den Elektroden eine Isolierschicht angeordnet, die vor-
teilhaft an beide Elektrodenoberfldchen grenzt. Die Isolierschicht weist zur Bildung des Kanals oder der Kanile eine
Ausnehmung bzw. mehrere Ausnehmungen auf. Jede Ausnehmung steht in Verbindung mit der Elektrode und der Ge-
genelektrode sowie Strukturen zur Eduktzufiihrung und Produktabfiihrung.

GemiB der bevorzugten Ausfiihrungsform ist die Isolierschicht eine Isolierfolie, deren Dicke der des Kapillarspalts
entspricht. Die Folie weist einen Schlitz oder mehrere Schlitze zur Bildung des Kanals bzw. der Kanile auf.

Vorteilhaft weist mindestens eine Elektrode Strukturen in Form von Ausnehmungen auf, die eine Zu- und Abfiihrung
des Elektrolyten zu bzw. von dem Kanal dient. Diese Strukturen sind vorteilhaft derart bemessen, daf eine unter den Ka-
nélen gleiche FlieBgeschwindigkeitsverteilung erreicht werden kann.

Mindestens eine Elektrode weist im Bereich des Kanals oder der Kanéle des Kapillarspalts eine plane Oberfldche auf.
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Zur Erzielung einer auf der Elektrode und der Gegenelektrode verschiedenen Stromdichte kann es jedoch auch von Vor-
teil sein, daB3 mindestens eine Elektrode jeweils im Bereich des Kanals oder der Kanile des Kapillarspalts eine Nut auf-
weist.

Nach einer bevorzugten Ausfiihrungsform ist der Reaktionsraum des erfindungsgemafBen Reaktors als ungeteilte Elek-
trolysezelle ausgebildet.

GemiB einer anderen Ausfiihrungsform weist jedoch der Kapillarspalt zwischen den Elektroden ein Diaphragma auf.
Zwischen dem Diaphragma und mindestens einer Elektrode befindet sich mindestens ein Kanal. Vorteilhaft weist jeder
der beiden Réume zwischen dem Diaphragma und den beiden Elektroden mindestens einen als Reaktionsraum dienen-
den Kanal auf.

Vorteilhaft bildet das Diaphragma die Isolierschicht. Dariiber hinaus ist es von Vorteil, wenn das Diaphragma zur Bil-
dung des Kanals oder der Kanile ein- oder beidseitig Nuten aufweist. Das Diaphragma wird hierzu vorteilhaft von einem
einstlickigen Mikrostrukturkorper aus einem ionenleitenden Polymer gebildet.

Um die Umsetzungstemperatur gezielt einstellen zu konnen, ist vorteilhaft mindestens ein Temperierelement, bei-
spielsweise ein Wirmetauscher oder ein Peltierelement, mit mindestens einer Elektrode thermisch verbunden. Aufgrund
der mit der elektrischen Leitfahigkeit verbundenen thermischen Leitfahigkeit sowie des Kontakts mit dem Elektrolyt ist
eine Temperierung tiber die Elektrode von Vorteil. Aufgrund der kleinen Breite weisen die Kanile ein hohes Oberflé-
chen-Volumenverhiltnis auf, was eine schnelle Warmetibertragung ohne ein Auftreten von Bereichen mit stark unter-
schiedlicher Temperatur erméglicht.

Besonders vorteilhaft ist mindestens eine Elektrode selbst als Temperierelement ausgebildet.

Der erfindungsgeméfBe Reaktor eignet sich besonders zur parallelen Durchfiihrung elektrochemischer Umsetzungen.
Hierzu weist ein Kapillarspalt mehrere Nuten auf oder/und mehrere plattenférmige Elektroden sind im wesentlichen par-
allel zueinander angeordnet und von durch jeweils mindestens einen Kanal aufweisenden Kapillarspalt voneinander ge-
trennt. In diesen Stapel von Elektroden sind vorteilhaft Temperierelemente integriert, beispielsweise derart, dal abwech-
selnd zwischen aufeinanderfolgenden Elektroden jeweils ein Kapillarspalt und jeweils ein Temperierelement angeordnet
ist.

Nach einer Ausfiihrungsform ist den beiden Seiten einer plattenformigen Elektrode jeweils eine Gegenelektrode ge-
geniiberliegend angeordnet.

Bevorzugt ist zwischen zwei Elektroden die keinen Kapillarspalt bilden ein Temperierelement angeordnet oder min-
destens eine Elektrode als Temperierelement ausgebildet.

Nach dem erfindungsgeméBen Verfahren zur Durchfiihrung einer elektrochemischen Umsetzung in einem Reaktor
wird der Eduktstrom durch mindestens einen im Kapillarspalt vorhandenen, als Reaktionsraum dienenden Kanal geleitet,
wobei der Volumenstrom des Eduktstroms derart bemessen wird, da3 die Stromung des Eduktstroms tiber die Lénge des
Kanals laminar ist. Der verwendete Reaktor weist mindestens eine Elektrode und eine Gegenelektrode auf, die durch ei-
nen Kapillarspalt voneinander getrennt sind. Vorteilhaft sind die Abmessungen und die Ausbildung des Kanals sowie der
Volumenstrom des Eduktstroms derart bemessen, daf die Stromung des Eduktstroms auch in einem grolen Wertebereich
des Volumenstroms iiber die Linge des Kanals laminar ist.

Nach einer Ausfiihrungsform wird der Eduktstrom in mehrere Teilstrome aufgespalten. Die Teilstrome werden durch
jeweils einen im Kapillarspalt vorhandenen, als Reaktionsraum dienenden Kanal geleitet. Der Volumenstrom des Edukt-
strom wird derart bemessen, daf jeweils die Stromung der Teilstréme laminar ist. Vorteilhaft werden die Abmessungen
und Ausbildungen der Kanéle derart gewihlt, daB die Volumenstrome der Teilstrome die gleiche GroBe aufweisen. Dies
kann durch gleiche Kanallédngen bei gleichem Kanalquerschnitt erreicht werden.

Vorteilhaft werden nach diesem Verfahren elektrochemische Umsetzungen ohne Leitsalz durchgefiihrt, was insbeson-
dere durch enge Kapillarspalte ermoglicht wird. Daher kann der Einsatz zum Teil teurer Leitsalze sowie deren aufwen-
dige Abtrennung eingespart werden.

GemilB dieses Verfahrens wird vorteilhaft mindestens ein erfindungsgeméBer Reaktor verwendet. Bei der Verwendung
mehrerer Reaktoren werden diese bevorzugt fluidisch parallel geschaltet, so dafl damit eine beliebige Erhohung des
Stoffumsatzes erreicht werden kann. Von entscheidendem Vorteil hierbei ist die Moglichkeit, die in einem einzelnen Re-
aktor optimierten Reaktionsparameter beibehalten zu kénnen. Eine aufwendige und mit einem erheblichen Risiko ver-
bundene Uberfiihrung des Verfahrens vom LabormaBstab in eine groBtechnische Fertigung entfillt. Andererseits gestat-
tet es schon ein einzelner Reaktor, elektrochemische Umsetzungen in kleinen Mengen, beispielsweise im Einsatz in der
Wirkstoftforschung, durchzufiihren.

Eine nach diesem Verfahren bevorzugte elektrochemische Umsetzung ist die Oxidation von in 4-Stellung substituier-
tem Methylbenzol zu Benzaldehyd oder Benzaldehydacetal unter Beibehaltung des Substituenten in 4-Stellung. Diese
Benzaldehyde bzw. Benzaldehydacetale, die nach bekannten Verfahren ineinander umzuwandeln sind, stellen Vorpro-
dukte fiir Wirkstoffe, Riech- und Aromastoffe dar. Eine besonders bevorzugte Umsetzung ist hierbei die Oxidation von
4-Methoxymethylbenzol zu 4-Methoxybenzaldehyd in Gegenwart von Methanol als Losungsmittel und Kaliumfluorid
als Leitsalz mit einer Konzentration von 0 bis 0,1 mol/l.

Der erfindungsgeméBe Reaktor sowie das Verfahren eignen sich zur Durchfiihrung von elektrochemischen Umsetzun-
gen, insbesondere organischer Verbindungen, wobei aufgrund der in dem als Reaktionsraum dienenden Kanal vorherr-
schenden laminaren Stromungsverhéltnissen eine enge Verweilzeitverteilung erreicht wird und damit die Reaktionsbe-
dingungen sehr prézise optimierbar sind. Damit kann eine Steigerung der Selektivitit und der Ausbeute elektrochemi-
scher Umsetzungen erzielt werden.

Die Erfindung wird nachfolgend anhand von in Figuren schematisch dargestellten Ausfiihrungsbeispielen niher erldu-
tert. Es zeigen:

Fig. 1a Elektrode und Gegenelektrode sowie eine einen Schlitz aufweisende Isolierfolie in perspektivischer Darstel-
lung,

Fig. 1b den Reaktor nach Fig. 1a im Querschnitt von der Seite,

Fig. 2a Elektrode und Gegenelektrode sowie eine mehrere Schlitze aufweisende Isolierfolie in perspektivischer Dar-
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stellung,

Fig. 2b den Reaktor nach Fig. 2a im Querschnitt von der Seite, geschnitten im Bereich der Kanile,

Fig. 2¢ den Reaktor nach Fig. 2a im Querschnitt von der Seite, geschnitten im Bereich der Fluidzufiihrung,

Fig. 3 einen Reaktor mit Nuten aufweisender Elektrode im Querschnitt von der Seite,

Fig. 4 einen Reaktor mit mehreren, parallel zueinander angeordneten Elektroden im Querschnitt von der Seite,

Fig. 5 einen Reaktor mit zwischen zwei Isolierfolien angeordnetem Diaphragma im Querschnitt von der Seite,

Fig. 6 einen Reaktor mit Isolierfolie, Diaphragma und einer Nuten aufweisenden Elektrode im Querschnitt von der
Seite,

Fig. 7 einen Reaktor mit Diaphragma und zwei, Nuten aufweisenden Elektroden im Querschnitt von der Seite,

Fig. 8 einen Reaktor mit beidseitig Nuten aufweisendem Diaphragma im Querschnitt von der Seite.

Der in Fig. 1a und 1b schematisch dargestellte Reaktor 1 weist eine Elektrode 2 und eine Gegenelektrode 3 auf, die je-
weils als Platte mit planer Oberfldche ausgebildet und parallel zueinander, nur von einem Kapillarspalt 4 getrennt, ange-
ordnet sind. In Fig. 1a sind die Komponenten des Reaktors getrennt voneinander perspektivisch dargestellt. In dem Ka-
pillarspalt 4 ist eine Isolierfolie 6 angeordnet, die gleichzeitig als Abstandshalter der beiden Elektroden 2, 3 dient. Die
Folie weist zwei Bohrungen 8, 8' auf, die durch einen zu beiden Seiten der Folie 6 hin offenen Schlitz 7 miteinander ver-
bunden sind. Der Schlitz 7 wird durch die beiden Elektroden 2, 3 abgedeckt und bildet damit einen Kanal § aus. Die
Fluidzufiihrung wird tiber eine Bohrung 9 in der Elektrode 3 und die Fluidabfiihrung iiber eine Bohrung 9' in der Elek-
trode 2 ermdglicht, wobei die Bohrungen 9, 9' jeweils mit den Bohrungen 8' bzw. 8 der Isolierfolie 6 in Verbindung ste-
hen.

Ein durch den Kanal 5 geleiteter Eduktstrom bildet sich dadurch laminar aus, da dieser eine Begrenzung nicht nur in
der Hohe h durch die beiden Elektroden 2, 3, sondern auch in der Breite b iiber die Seitenwinde des Schlitzes 7 der Iso-
lierfolie 6 erfihrt. Der Reaktionsraum weist durch die Kanalstruktur keine Bereiche auf, in denen Querstromungen oder
Totwasserbereiche auftreten. Die Verweildauer eines durch den Kanal geleiteten Edukts kann damit genau eingestellt
werden.

Der in den Fig. 2a bis 2¢ schematisch dargestellte Reaktor 21 weist zwischen dem Elektrodenpaar 22, 23 einen Kapil-
larspalt 24 auf in dem drei Kanile 25, 25', 25" als Reaktionsrdume angeordnet sind. Die Kanile sind als Schlitze 27, 27',
27" in eine zwischen den Elektroden 22, 23 befindlichen Isolierfolie 26 eingebracht. Die Kanile 25, 25', 25" stehen seit-
lich untereinander fluidisch nicht in Verbindung. Fiir die Fluidzufiihrung und -abfiihrung sind in der unteren Elektrode 23
nutenartige Strukturen 30 bzw. 31 sowie mit diesen in Verbindung stehende Bohrungen 29 bzw. 29' vorgesehen. Der Re-
aktor ist in Fig. 2c im Bereich der Bohrung 29' und der Struktur 31 im Querschnitt von der Seite dargestellt. Die Struktur
31 dient als Sammler der aus den Kanilen 25, 25', 25" flieBenden Teilstréme und fiihrt diese der Bohrung 29' zu.

Diese Ausfiihrungsform ermoglicht es, zwischen zwei Elektroden eine Vielzahl von kanalartigen Reaktionsrdumen
vorzusehen. Der zur Verfiigung stehende Reaktionsraum ist damit nur geringfiigig kleiner als bei bekannten Reaktoren,
deren Kapillarspalt komplett als Reaktionsraum dient. Jedoch erméglichen erst die Kanile laminare Strémungsbedin-
gungen und damit eine bessere Optimierbarkeit der Reaktionsparameter.

Der Reaktor 21' nach Fig. 3 weist im Gegensatz zu den Reaktoren nach den vorhergehenden Figuren eine Gegenelek-
trode 23 auf, die mit Nuten 35, 35', 35" versehen ist. Elektrode 22 und Gegenelektrode 23 sind auch hier durch eine
Schlitze 27, 27', 27" aufweisende Isolierfolie 26 voneinander getrennt. Die hierdurch gebildeten Kanile 25, 25', 25" wer-
den nach unten durch die Nuten 35, 35', 35" begrenzt. Damit weist jeder als Reaktionsraum dienende Kanal 25, 25', 25"
eine von der Oberfliche der Elektrode 22 groBere Oberfliache der Gegenelektrode auf. Die hiermit erreichbare unter-
schiedliche Stromdichte auf der Elektrode 22 und der Gegenelektrode 23 kann gezielt beispielsweise zur Vermeidung
von Nebenreaktionen an der Elektrode eingesetzt werden.

Des weiteren weist der Reaktor 21' ein auf der Elektrode 22 angeordnetes und mit ihr thermisch verbundenes Tempe-
rierelement 36 auf. Durch die Bohrungen 37 kann ein Heiz- oder Kiihlmedium geleitet werden.

Eine kompakte Bauform des Reaktors kann besonders dadurch erzielt werden, dal mehrere plattenférmige Elektro-
den, jeweils von einem mindestens einen Kanal aufweisenden Kapillarspalt voneinander getrennt, parallel zueinander
angeordnet werden. Ein Ausfiihrungsbeispiel hierzu ist in Fig. 4 schematisch dargestellt. Zwischen vier Elektroden 42,
43, 42', 43 befinden sich drei Kapillarspalte 44, 44', 44", die jeweils Kanile 45, 45', 45"; 46, 46', 46" bzw. 47, 47", 47"
aufweisen. Als Elektroden 43, 42' dienen diinne Platten, deren beide Seiten als Elektrodenoberfliche dienen. Die mittlere
Elektrode 43 und die untere Elektrode 43' sind als Gegenelektroden zu den beiden Elektroden 42, 42' bzw. zu der Elek-
trode 42' geschaltet. Es ist jedoch auch moglich, die mittleren Elektroden 43, 42' bipolar zu schalten, wobei nur die bei-
den duBeren Elektroden 42, 43' als Elektrode bzw. Gegenelektrode bestromt werden.

Wihrend in den vorhergehenden Figuren Ausfiihrungsbeispiele mit ungeteilten Reaktionsrdumen dargestellt sind, be-
ziehen sich die nachfolgenden Figuren auf Ausfiihrungsbeispiele mit durch ein Diaphragma geteilten Reaktionsrdaumen.

Der Reaktor 51 nach Fig. 5 weist zwischen den Elektroden 52, 53 einen Kapillarspalt 54 auf, in dem zur Trennung der
Reaktionsrdume eine ionenleitende Folie als Diaphragma 59 angeordnet ist. Zwischen dem Diaphragma 59 und jeweils
einer Elektrode 52 bzw. 53 befindet sich eine geschlitzte Folie 57 bzw. 58. Damit liegen beidseitig des Diaphragmas 59
Kanile 55, 55' sowie 56, 56' als Reaktionsrdume vor, wobei jeweils zwei Kanile 55, 56 und 55', 56' gegeniiberliegend,
nur vom Diaphragma 59 getrennt, angeordnet sind.

GemilB des Reaktors 61 nach Fig. 6 werden die Kanile 66, 66' zwischen dem Diaphragma 69 und der unteren Elek-
trode 63 durch Nuten in der Elektrodenoberfliche gebildet. Die Kanile 65, 65' zwischen dem Diaphragma 69 und der
oberen Elektrode 62 werden durch Schlitze in der Isolierfolie 67 gebildet. In dem Kapillarspalt 64 zwischen den beiden
Elektroden 62, 63 ist die Isolierfolie 67 sowie das Diaphragma 69 angeordnet.

Ein Reaktor 71, der in dem Kapillarspalt 74 zwischen den beiden Elektroden 72, 73 nur ein Diaphragma 79 aufweist,
ist in Fig. 7 schematisch dargestellt. Zur Bildung von Kanélen 75, 75' und 76, 76' sind in den Oberfléchen der Elektroden
72 bzw. 73 Nuten vorgesehen. In dem Bereich der Stege zwischen den Nuten dient das Diaphragma als Isolierschicht
zwischen den Elektroden 72, 73.

Es ist jedoch auch moglich, in dem Kapillarspalt 84 zwischen den Elektroden 82, 83 einen einstiickigen Korper 89 vor-
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zusehen, der sowohl als Diaphragma als auch als Korper mit Nuten zur Bildung von Kanélen 85, 85', 86, 86' dient (Fig.
8). Damit wird ein sehr einfacher Aufbau des Reaktors 81 aus plattenartigen Elektroden 82, 83 mit einem beispielsweise
im SpritzguBverfahren oder durch Prigen hergestellten, mikrostrukturierten Korper 89, beispielsweise aus einem ionen-
leitenden Polymer, erméglicht. Dieser schichtartige, modulare Aufbau gestattet eine kostengiinstige Fertigung und War-
tung des Reaktors.

Verfahrensbeispiel
Elektrochemische Oxidation von 4-Methoxymethylbenzol zu 4-Methoxybenzaldehyd

In einem erfindungsgeméBen Reaktor mit einem Kapillarspalt der Hohe h = 75 um zwischen zwei ebenen, plattenarti-
gen Elektroden, wobei die Kathode aus Edelstahl und die Anode aus Glaskohlenstoff bestand, befand sich eine ge-
schlitzte Isolierfolie aus Polyimid der Dicke 75 um. Die parallel angeordneten, geradlinigen Schlitze wiesen eine Breite
b =250 pm und eine Lénge 1 = 45 mm auf. Die Fluidzufiihrung und -abfiihrung erfolgte iiber Strukturen in den Elektro-
den. Die Wirmeabfuhr erfolgte tiber das Gehéuse des Reaktors.

Durch den Reaktor wurde eine 0,1 molll Losung von 4-Methoxymethylbenzol in Methanol, die 0,1 mol/l Kaliumfluo-
rid als Leitsalz enthielt, mit einem Volumenstrom von 0,1 ml/min je Kanal geleitet. Die angelegte Zellspannung zwi-
schen den Elektroden betrug etwa 10 V und der elektrische Strom etwa 1,5 A. Die Gehalt der aus den Kanélen stromen-
den Losung an dem Edukt und den Produkten (4-Methoxybenzaldehyd und 4-Methoxybenzaldehyddimethylacetal)
wurde mittels HPLC untersucht. Die in Abhéngigkeit von der Reaktionstemperatur aus den MeBwerten berechneten
Werte fiir die Umsetzung bezogen auf das Edukt und Selektivitét der Reaktion und Ausbeute bezogen auf die Produkte
sind in der Tabelle 1 aufgefiihrt.

Der in Tab. 1 aufgefiihrte Vergleichswert wurde der DE-OS 28 48 397 entnommen und bezieht sich auf die gleiche
Reaktion, jedoch durchgefiihrt in einem herkémmlichen Reaktor mit einem Kapillarspalt von 500 um zwischen den aus
Graphit bestehenden Elektroden. Der Eduktstrom enthielt eine 0,7 mol/l Losung von 4-Methoxymethylbenzol in Metha-
nol, die 0,1 mol/l Kaliumfluorid aufwies. Die Produktlosung wurde destillativ aufgearbeitet. Die Werte fiir die Umset-
zung und die Selektivitit wurden aus den angegebenen Werten berechnet.

Tabelle 1

Elektrochemische Umsetzung von 4-Methoxymethylbenzol

Nr. Temperatur | Umsetzung | Selektivitit | Ausbeute
1 20°C 96,8 % 98,8 % 95,6 %
2 50-60°C 94,5 % 73,2 % 68,1 %
Vergleich | 24-25°C ca. 98 % ca. 59 % 57,7 %

Aus dem Vergleich der Werte zu Position 1 mit denen des Vergleichsversuchs ist offensichtlich, da mit dem erfin-
dungsgeméfBen Verfahren unter Einsatz des erfindungsgemifBen Reaktors gegeniiber bekannten Verfahren unter Verwen-
dung herkémmlicher Reaktoren eine betrédchtliche Steigerung der Selektivitdt von 59% auf fast 99% erreicht werden
konnte.

Aus den Werten zu Position 2 ergibt sich der EinfluB einer starken Temperaturerhthung auf die betreffende Umset-
zung. Der dadurch verursachte Selektivitéitsverlust kann auch bei herkémmlichen Reaktoren in Bereichen mit geringerer
Stromungsgeschwindigkeit (Totwasserbereiche) auftreten, in denen es zu einer lokalen TemperaturerhShung, sogenannte
hot spots, kommen kann. Das erfindungsgeméife Verfahren sowie der beschriebene. Reaktor sind besonders vorteilhaft
auch fiir alle in der zuvor genannten DE-OS 28 48 397 erwihnten elektrochemischen Umsetzungen geeignet.

Bezugszeichenliste

1 Reaktor

2 Elektrode

3 Gegenelektrode
4 Kapillarspalt

5 Kanal

6 Isolierfolie

7 Schlitz

8, 8' Bohrung

9, 9' Bohrung

21, 21' Reaktor
22 Elektrode

23 Gegenelektrode
24 Kapillarspalt
25, 25', 25" Kanal
26 Isolierfolie
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27,27, 27" Schlitz

29, 29' Bohrung

30 Zuftihrungsverteiler
31 Abfiihrungsverteiler
35, 35, 35" Nut

36 Temperierelement
37 Bohrung

41 Reaktor

42, 42' Elektrode

43, 43' Gegenelektrode
44, 44, 44" Kapillarspalt
45, 45, 45" Kanal

46, 46', 46" Kanal
47,47, 47" Kanal

48, 48 elektrische Zuleitungen
51 Reaktor

52 Elektrode

53 Gegenelektrode

54 Kapillarspalt

55, 55' Kanal

56, 56' Kanal

57 Isolierfolie

58 Isolierfolie

59 Diaphragma

61 Reaktor

62 Elektrode

63 Elektrode

64 Kapillarspalt

65, 65' Kanal

66, 66' Kanal

67 Isolierfolie

69 Diaphragma

71 Reaktor

72 Elektrode

73 Gegenelektrode

74 Kapillarspalt
75,75 Kanal

76,76 Kanal

79 Diaphragma

81 Reaktor

82 Elektrode

83 Gegenelektrode

84 Kapillarspalt

85, 85' Nut

86, 86' Nut

89 mikrostrukturierter Kérper
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Patentanspriiche

1. Reaktor zur Durchfiihrung elektrochemischer Umsetzungen mit mindestens einer Elektrode und einer Gegen-
elektrode, wobei die Elektroden durch einen Kapillarspalt voneinander getrennt sind, dadurch gekennzeichnet,
daB der Kapillarspalt mindestens einen Kanal als Reaktionsraum aufweist.

2. Reaktor nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dafl der Kapillarspalt eine Hohe von 1 um bis 1 mm auf-
weist.

3. Reaktor nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, da der Kapillarspalt eine Hohe von 10 um bis 200 pm auf-
weist.

4. Reaktor nach einem der vorhergehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, daf der Kapillarspalt mehrere Ka-
ndle aufweist.

5. Reaktor nach einem der vorhergehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dal der Kanal bzw. die Kanile je-
weils geradlinig oder méaanderférmig verlaufen.

6. Reaktor nach einem der vorhergehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dal der Kanal bzw. die Kanile
eine Breite b von 10 pm bis 10 mm aufweisen.

7. Reaktor nach einem der vorhergehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dafl der Kanal bzw. die Kanile
eine Breite b von 10 pm bis 1 mm aufweisen.

8. Reaktor nach einem der vorhergehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, da das Verhltnis der Breite b
zur Linge 1 des Kanals bzw. der Kanile kleiner als 1 : 5 betrégt.

9. Reaktor nach Anspruch 8, dadurch gekennzeichnet, dafl das Verhiltnis der Breite b zur Linge 1 kleiner als 1 : 50
betrégt.
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10. Reaktor nach einem der vorhergehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, daB der Querschnitt des Kanals
bzw. der Kanile iber die Kanalldnge im wesentlichen gleich ist.

11. Reaktor nach einem der vorherigen Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, da in dem Kapillarspalt zwischen
den Elektroden eine Isolierschicht angeordnet ist, die zur Bildung des Kanals bzw. der Kanile eine Ausnehmung
bzw. mehrere Ausnehmungen aufweist.

12. Reaktor nach Anspruch 11, dadurch gekennzeichnet, daf3 die Isolierschicht eine Isolierfolie ist, die zur Bildung
des Kanals bzw. der Kanile einen Schlitz bzw. mehrere Schlitze aufweist.

13. Reaktor nach einem der vorherigen Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dal mindestens eine Elektrode Aus-
nehmungen zur Fluidzufiihrung und/oder Fluidabfiihrung aufweist.

14. Reaktor nach einem der vorherigen Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dal mindestens eine Elektrode im Be-
reich des Kanals bzw. der Kanile des Kapillarspalts eine plane Oberfldche aufweist.

15. Reaktor nach einem der Anspriiche 1 bis 13, dadurch gekennzeichnet, da mindestens eine Elektrode jeweils
im Bereich des Kanals bzw. der Kanile des Kapillarspalts eine Nut aufweist.

16. Reaktor nach einem der vorhergehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, da8 der Kapillarspalt zwischen
den Elektroden ein Diaphragma aufweist, wobei zwischen dem Diaphragma und mindestens einer Elektrode min-
destens einen Kanal vorhanden ist.

17. Reaktor nach Anspruch 16, dadurch gekennzeichnet, daf das Diaphragma eine Isolierschicht bildet.

18. Reaktor nach Anspruch 16 oder 17, dadurch gekennzeichnet, dafl das Diaphragma zur Bildung des Kanals oder
der Kanile eine Nut bzw. Nuten aufweist.

19. Reaktor nach einem der vorherigen Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, da mindestens ein Temperierelement
mit mindestens einer Elektrode thermisch verbunden ist.

20. Reaktor nach einem der vorhergehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dal mindestens eine Elektrode
als Temperierelement ausgebildet ist.

21. Reaktor nach einem der vorhergehenden Anspriiche, gekennzeichnet durch mehrere plattenformige, im wesent-
lichen parallel zueinander angeordnete Elektroden.

22. Reaktor nach Anspruch 21, dadurch gekennzeichnet, dal den beiden Seiten einer plattenférmigen Elektrode je-
weils eine Gegenelektrode gegeniiberliegend angeordnet ist.

23. Verfahren zur Durchfiihrung einer elektrochemischen Umsetzung mindestens eines in einem Eduktstrom ent-
haltenen Edukts in einem Reaktor mit mindestens einer Elektrode und einer Gegenelektrode, wobei die Elektroden
durch einen Kapillarspalt voneinander getrennt sind, dadurch gekennzeichnet, dafl der Eduktstrom durch minde-
stens einen im Kapillarspalt vorhandenen, als Reaktionsraum dienenden Kanal geleitet wird, wobei der Volumen-
strom des Eduktstroms derart bemessen wird, daB die Stromung des Eduktstroms iiber die Lénge des Kanals laminar
ist.

24. Verfahren nach Anspruch 23, dadurch gekennzeichnet, daB8 der Eduktstrom in mehrere Teilstrome aufgespalten
wird, wobei die Teilstrome durch jeweils einen im Kapillarspalt vorhandenen, als Reaktionsraum dienenden Kanal
geleitet werden, wobei der Volumenstrom des Eduktstroms derart bemessen wird, daf jeweils die Strémung der
Teilstréme laminar ist.

25. Verfahren nach Anspruch 23 oder 24, dadurch gekennzeichnet, da der Eduktstrom kein Leitsalz aufweist.

26. Verfahren nach einem der Anspriiche 23 bis 25, dadurch gekennzeichnet, da ein Reaktor nach einem der An-
spriiche 1 bis 22 verwendet wird, oder da8 mehrere fluidisch parallel geschaltete Reaktoren nach einem der Ansprii-
che 1 bis 22 verwendet werden.

27. Verfahren nach einem der Anspriiche 23 bis 26, dadurch gekennzeichnet, da8 das Edukt ein in 4-Stellung sub-
stituiertes Methylbenzol ist, das elektrochemisch zu in 4-Stellung substituiertem Benzaldehyd oder Benzaldehyda-
cetal oxidiert wird.

28. Verfahren nach Anspruch 27, dadurch gekennzeichnet, dafl das Edukt 4-Methoxymethylbenzol ist, das in Ge-
genwart von Methanol als Losungsmittel und Kaliumfluorid mit einer Konzentration von 0 bis 0,1 mol/l zu 4-Me-
thoxybenzaldehyd oxidiert wird.

Hierzu 4 Seite(n) Zeichnungen
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