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Dans 1a conduite de Thydrogénation catalytiqne
de Poxyde de carbone en wvue de la préparation
d’hydmuarbures el/on de combinaisons carbonées
oxygénées, de grosses quantités de chaleur prennent
naissance at doivent &re &limindes la plus rapide-
ment et le plus complétement pCISSl]Jle, faute de
quol la température de synthése s'€léve 4 un point
tel gue.prement ovaissance surlout do mélhane et
des hydrocarbures & bas poids moléculaire. Pour
ia mise en ceuvre technique de I’hydrogénation de
U'oxyde de carbone, on utilise done des fours de
synthése Equipls avee des insteflutions d'échenge
de chalcur 4 haul rendement, par exemple des dis-
positife 4 tubes. Les tubes de refroidiseement ins-
tallés sont parconrus par de l'eau on dantres Aui-
des de refroidissement tels que des hydrocarbures,
qui enlévent les calories ayamt pris naissance.

Pour des ralsons teehnigues de marche, on em-

ploie en général de prélivence, e refroldissement-

& Peaw. Par suitc de sz grande chaleur de vapo-
risation, P'eau bowillante constitue Yagent mayen de
refroidissement offrant la plus grande séeurité pour
Vélimination des chalemys de réaction considéra-
bles, élimination qui est d'une importance primor-
diale dans la synthése. En outre, Pean bouillante
permet d'une manidre trés simple la transformation
directe de la chalenr de réaction &iminée en vapeur
utilisable. Charue fonr de synthése ou bien chayue
groupe de fours de synthése posséde, dens ce but,
un génératenr de vapeur qui est réuni zu sysiéme de
tubss de refroidissement du four de synthdse, La
ponssée vertizale, due & Péchanllement, ¢l la forma-
tionr locele de vapeur produisant 4 Vintérieur du
systéme de refroidissement la circofation d'san né-
cessaire. La vapeur d’ean obtenne est prilevée,
d’ume maniéré continue, d'un réserveir disposé au-
dessus du four de synthisze ce qui, par suile de ln
baisse de pressiom, assure i la maniére connue le
réglage de la température.

Les fours de synthise modernes pour Thydrogé-
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nation de ]’oxyde de carbone travaillent, en générai,
avec des charges de catalyseur de contact disposées
verticalement dans de petites poches ou tubes
btroite, qui sont traversés de haut en bus par les
gaz da synthése, D&ja dans la purlic supérieure de
chaque colonne de catalyseur de contact, les gaz de
synthése qui y pénblrent sont transformés d'une
mauilre si poussée que la presque totalité du taux
de transformation obtenu jusqw’ici dans an tel four
est réalisée dans la premidre moitié de la couche
de catalyseur, tandis que la douxitme moitié ne
prend pratiguement pas part, 3 la transformation
¢t n’était considérée jusqu'ict que comme réserve de
eatalyseur de contact. Thans certains cas celle pariie
de 1a charge de ecatalyseur de contact peut méme
exercer des aelions indésirables au cours desquelles
pur cxemple elle transforme par hydrogénation les
hydrocarbures oléfinigues déj2 formée en- hydre-
carbures peraffiniques ou proveque tne conversion
de Yoxyde de carbone.

il ne pemt se produire aucunc iransformation
cssenlielle dans la partie inférieure ds fa charge
de cululyseur de contact parce gue la température
mainlenne canefante dans toute la colonme de cata-
lyset de contact n'atteint pas dans la puriic infé-
tieure lo température néeessaire pour le traftement
du gee appauvel. Pour pailier cet inconvénient on
e dtja, pour Ihydrogénation catalytiqne de 'oxyde
de curbone utilisé des charges de catalyseur de con-
tact sous une température croissanie dans le sans
de déplacement des'gaz. La partie supéricure de
chaque colonne de catalyseur de contact a &t& main.
tenne ainsi 4 une température approprige pour la
transfarmation des pazr frais qui v entrent tamdis
mron gléve la température de la partie inférieure
te Ja colonne de catalyeeuz i un degré tel que les-
gar appaunvris sont aussi transforrné.. d’une manitre
aprréciable.

Pour la mise en pratique de ce mode de travail
an a refraidi les tubes ou paches contenant le eata-

Priz du fagcicule : 100 francs,
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i} seur de contact avec ds la vapeur ou des fractions
d’hylf[rm.arbu.l.e, -dont les compesants boutllent dans.
nne zone de-température plis grande.

- Cette maniére de travailler représente en elle-
mie uz nouveau champ d’application de ec gu'on
appclle Ja synthise par degré. Celleci utilisc,
comme on le szil, deux on irois fours de synthise
disposés les uns derrizre les awtres, et tous remplis
avec 1o mBme catalysenr de contuct mels qui tra-
vaillent & des températures crojssantes par échelons.
Une différence fondamentale consists seulement en
ce que dans cc procidé eonnu de synthése par éche-
lons les produits de synthése prenant naissance dans
Te four précsdent sont enlevés particllement ou tota-
Iement du eonrané gagenx par condensation, avani
Tenitée dans le foiit swivant. Dans e cas ol la
températuze des colonmes 'de catalyseurs anpmiente
dans le szens de déplacemcnt du courant gazewx,
ceite possibilité n'existe pas. Les produils de syn-
thse  prenant naissance dans Ia zone de catalyse
plusfroide doivent au contraire passer en totalité
avec le gaz duns les gomes c[a catatysenr plus
chandes.

'Le maintien sirict d'une température de catalyse
eroissante dans I direction da cournnt guseux pré-
sente des difficuitds considérables =i on doit obte-
nir un scereissement de température avesi régulier
que possible daws tous les tmbes, On 2 trouvé que
Pon pemt obtenir un accruisscrent plus régulier do
la température de synthése A travers toute du charge
de catalysemr de contaet d'un four lorsque Ton
refroidit le four par sone. Cette manidre de tra-
vailler peut &tre utilisée aussi bien lorsqu’or tra-
vaille 4 des "pressions infériecures 4 -la pression
stmosphérique qu’# 1a pression ordinuire,

Lin avanfage patrtievlier consiste dans ce cas co
ce queé les installations de synthse actuelles peuvent
éire facilement transformées en installations travail-
lant swivant Vinveation. Chagque four de synthise
doit alors Iecevmr, en plus du génératenr de vapeur
existant joeqe’fel, n-—= 1 générateurs de vapeur
si Ton dojt iravailler avec n zones de reﬁroldlssc-
ment,

-Les wmodifications nécessaires consistent alors und-
quement dans lo chengement de quelques conduites
de ejreulation du Mequide de refroidissement.

- Tinstallation de réservoirs-de vapeur supplfmen-
tafres devient Agalement ewperflue Inrsque Pon ras-
semble autant de fours de synthdse que chaeim
d'eux comporte de zoncs de refroidissement. Les
cirenits d'agent de refroidissement de tous e fours
dont les zones de température sont disposées de Ja
méme fagon sont ainsi combings en des systimes
“de refroidfssement correspondants qui soni. reliés
chacun & Tun des réservoirs de vapeur existant
d&ji au-dessus des fours.

Le procédé suivant I'invention peut étre mis en
cnvre dime fagon -particulidrement avantagcuse
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avee des fours de synthése, dans Jesquels le cataly-

~ seur se trouve dans des puches rectangulaires veri-

cales qui sont limitées par des plagues de téle &t
somt iruverses perpendiculafvément amx surfaces

" des t6les par dc nombreux tubes de refroidisse-

ment qui, par des tubes condés ou des calssons dis
posés en dehors du four communigment emire enx
ou avec les conduites d'arrivés et de sortie, De tels
fours de syolhiss sont connus sous la désignation
de «fours i lamelles» et déorits de nombreuses
fois dams 1a littérature technique.

Sur le dessin annexé on a représents, A tiire
d’exerople nullement Hmitatif, des fours de synthése
de cefte sortc, aménagés suivant {imvention, pour
un refroidissement de in calelysc pai zone.

Lz firure 1 montre, en coupe veriicale schémati-
que un fonv 4 lamelles avee plusfenrs gené!:a:teurs
distinets.

La figaze 2 monire une installation aver plusiears
fours de synihese wmpor}:ant chacun un généraleur
da vapeur,

La figure 1 concerne un fonr de eynthése &quips
avec des plaques de t5le (lamelles} 2 disporfes paral-
element les unes aux autres et emtrer lesquelles est
disposé lc catulyscur 3 la munitre bien connue. Les
zaz de synthése entrent en 5 dans le four ct sonk
yetirés aver les produits de synthése en 4.

Le four i lamelles représents & titre d’exemple
posstde trols systémes réfrigérants indépendants 5,

6 et 7. Pour ia formation des systémes réfrigérants,

on réumit en groupes correspondants, plusicurs
tubes de refraidissement qai traversent le jour &
lamelles perpendiculairement anx i6les, chacnn de
ves groupes dtant rémi” par des conduites tubu-
laires au gfnératcur de vapeur correspondant, Le
eroupe de tubes de refroidissement le plus éevé
5 commumique avee le génératenr de vapear 3 par
me conduite d'entrée et de sortie, le groupe de
eoiroidissement 6 est reli¢ de {a méme manifre a-
générateur de vapeur 9, el le groupe de refroidis-
sement 7 avec le génératenr de vapenr 10. Les géné-
ratents de vapeur distincts peuvent &ixe reliés par
nne vanne 3 Ja conduite comemmme de prisc de
vapent.,

"Lorsque plusicurs fours de ayntheﬁe, gui doivent
étra refreidis par zome, iravaillent sculement avee
chacem nn génératenr ds vapear et que plusiewss

| Jours doivent dtre réunis, on utilise alors le schéma

de conncxion des conduites de liquide de refroi-
dissement représenis figure 2

T.es fours de synthése 12, 13 ot 14 comporfent,
comme dans 1a réalisation de la figure 1, trois zones
de refroidissement superpostes 15, 16 et 17. Au-
dessus du four Je synthése 12 se frouve mn géné-
rateur de vapour 18; au-dessus dn four 13, da Ta
méme maniére, on génfratcer de vapeur 19; et
an-dessus du four 14, un générateur 20. Comime on
e voit figore 2 les zones de refroidizsement indé-
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ricures des trois fomrs de synthése somt relides au
véservoir de vapeur 18, Les zones intermiédiaires
de rafrpidissement des trois fours sonl relites par

des conduites d’entrée et de sorlic au réservoir de

vapeur 19, De adme les zones supérieures de refroi-
disscment des Lrois fours sont relides par les eon-
dunites d’amenée et de sorlie corrcspondanles au
réservoir de vapeur 20. Les différents réservoirs
de vapeur peuvent 3tre mis en communication avec
wge cocduite commune 22 de prise de vapenr par
Pintermédinire de vannes 21. :

8i la méthode de Iravail suivant Iinvention peni
s'appliquer d’'une maritre wés simple aux fours de
synthése qui travaillent & la pression almosphd-
rique norraals, elle n'est en ancune fagon limitée
& Vemplvi de ces fours. Dans le cas de fours de
synthése travaillant 4 des pressions supéricurcs, on
pent aussi utiliser wn refroidissement par zome,
soit sous forme de fours i lamelles travaillant en
surpressions soit wvee an guore de four dans lequel
Ia masse de contact se trouve & lintéricur de lubes
étroits sertis i leurs deux exirémités dans des fonds
et entourés par un récipient parcouru par un fluide
de refroidissement, suivant la techmique habituelle
des condensateurs . de vapeur. Lorsque des fours 4
tubes de ce genre doivent travailler avec un refroi-
dissement par zones, il faut préveir d'avtres fonds
interinédiaires dans la zone du four qui n'est pas
remplie par la masse de catalysenr. Les tubes da
eatalyse wont pas besoin d'8tre serlls dune fagon
{erme sur ces fonds intermédidices. [ sulli qo’ils
soient pressés de intéricur conire los ouveriures
correspondantes de ce fond intermédiairc, parce
que la différence de température enire deux zones
de refroidissement voisines n'est que de quelqizes
degrés, el que par suile il n'y a pas une grosse dif-
férence de temsion de vapeur dans les pénératenrs
appartenant aupx différentes zomes de refroidisse-
ment. Alnsi, il ne peut passer que de faibles guan-
tités de liquide de refroidissement, négligcables
pour la marche, d’'une zone de refroidissement 3
Pautre. Les espaces délimités par les différents fonds

intermédisires seront mumis de nondnites d’entrée -

et de sortie pour le iluide de refroldissement, et
¢’cst uinsi que des fouss & tubes iravaillant en sur-
prossion peuvent fonctionner avec un refroidisse-
ment par zones. '

Les températures des différentes zones de refroi-
dissement du four dépendent des conditions de
marche de la synthise, ¢est-3-dite principalement
de la natore et de Tancienncié du catalyseur ainsi
que de la composition des gaz de synthisc. Lorsque
I'on emploie des catalyseurs de contact au cobalt,
m fanr de synthése travaillant aveo trois zomes
de refroidissement, Jos fempératures de fuide de
refroidissement 3 savoir les températures d'ean
sous pression seront daus la premizve zone de
refroidissement de 170°-185¢ C. La wone mayenne
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du four fonctionnera & ume température compzisc
entre 180° et 195° C tandis que la température de
la zone la plus basse sera comprisc enlre 190° et
210° C. Les températures sercnt choisics & lin-
téricur de lintervalle donné da telle sorte que, entre
les températures des fluides de refroidissement des
trois zones, il y ait des différences d'environ 10° C.

Duns le cas des catalysewrs de contact an Jer,
il faut choisir des températures de zona de refroi-
dissernent plus clevées, températures qui dépendent
du genre de catalyseur de contact et de la pression
de synthése. '

T’avantage, au point de vue technique dexploi-
tation, du nouvean pracédé de refroidissement par
zone comgiste en ce guon pent obtenir pratique-
ment, par Templol d'un nombre limité de zones de
refroidissement, un accroissement régulier de la
température de cuntact dans la direction du courant
de gaz de synthise, An point de renconire des
différentes zones de refroidissement il se produit,
par suite de la bonme conductibilité calorifique de
la matitre constitintive des iuhes, une égalisation
de Vécart existant entre les températures des Huides
de refroidissement des zomes voisines, Dans Ta mize
en csuvre a4 Uéchelle indusirielle, on préveit, en
général ponr chaqme four, plus de troie zomes doc
refreidissement, Dans e eas, entre des températures
des Puides de refroidissement de wones woisines,
on n’a qu'une différence de 2°-3° G qui se iraduit &
Vintérieur de 1a colonne de catalyscur de contuct
par une température de caialyse croissant régulit-

- rement. L’emploi d'ean sous pression comme fluide

de refroidissement assure dans ce eas un refroidisse-
ment particnlidrement intensif, 31 'an emploie, par
confre, pour obienir uwoc température de contact
croiseante dans la direction du courani gazeux, un
mélange en Shullition de fractions dhydrocarbure,
on ne peut pas alors ebtewir une évecuation de calo-
ries & un nivean de température croissante, de loin
anssi intensive.

Un four pour Thydrogénation de Poxyds de car-
bone {fonclionnant avec un refroidissement par
zones offre des avanlages nombreux dans la tech-
nique de la synthése.

Par activation des couches de catalysenr jusqu’iel
inutitisées ov incomplétement utilisfes, on pent
oblenir Ic méme tawx de’ transformation o un taux
de transformeiion plus &levé aves des charges de

gaz sensiblement plus élevées que jusquici de telle

gorte que la production du four est plusieurs fois
multiplide, Dangs ee eas, la température de synthise

calenlée en meyemme sur la eouche totdle de cata- -

lysear de contacl, est plus basse gque la température
répulidre de catalyse habituelle jusqu'tel. On peut
done favoriser essentiellement, la formation dhy-
drocarbures 4 point d'ébullition plus Elevé, qui,
jusquiici, me pouvait &tre obtenms gu’en wutilisant
nne marche & plusisurs échalons.
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De cette manidre, la ¢ gazéification » -indésirable,
cest-i-dire la formation de méthane ef dautres
hydrocarhures normalement gazeux cst xédulic duns
des proporiions econsidérables.

La’ traftement des gaz de synthdse se répartit,
dans le refroidissement par zones, régulidrement
sur la follité de la couche de catalyseur. Ainsi
on obtient non senlement une meileurc utilisalion
dn catalysenr de contact mais ausel une augmenta-
ton de la duréde de vie de celuici. Fn ontre, les
remdements de synthdss présentent une augmenta—
ton correspondante.

L'augmentation de la températuzre de synthc.s:.
rexdue nécessaire par la perle de Pactiviié du cata-
rseur de contact peut &tre chienua avantapeusement
avec on refroidissement per zones suivant Pinven-

tion, el convenir aqux propriéiés speciales des cata-

lyseurs de coniact,

Enfin, 1z méthade de refroidissement des cataly- :

sents snjvant Pinvention, permet de faire Ta syn-
thése de gaz dont {a compesition, c’est-3-dire ls rap-
port oxyde de carbope-hydrogéne eorrespond au vér-
table rapport de traitement. On peut employer par
ezemple un rapport oxyde de carbenehydrogine
qui ne pouvait jusqu'ici ftrs fravailly que dans
_le cadre d’ane synthdse en eirculi, par exemple, des
gax qui pour upe pattic {en volume} d'ozyde de
carhone contiennent denx parties on plus de deux
parties Chydragéne. Ainsi, il est possible d’abaisser
encore la température de synthése et de favoriser la
formation d’hydrocarbures supérienrs. en quantité
purliculidrement grande.

[ Ap——

RESUBIE,

La présente inveniion a pour objet :

1* Tln procédé pour Ihydrogénation catalynque

8 Paide de charges de catalyseur de conmtact, qui
lravaﬂleut- sous des lemplrateres erolssenics dans
1z direction du courant gazeux, caractérisé par le
fait que les charges de catalysevr de eontact sont
refroidies par zanes avec des fluides se-vaporisant,
da pre‘Fr:-rPnce de Peau;

2° Une installativn pour lo mise en wcavee du
procédé ci-dessus présenlent los caractéristiques sui-
vanies considérées isolément ou en combinateon :

@ Elle comporte vn four & lamelles &quipd avee
des systdmes de itbss de refroidissement horizon-
taux et marchant séparément, chacun &tant e liui-
son aves un générateur de vepenr;

5. Elle comprend autant de fours ds synthise
que de zones de refroidissement, les différentes
zones de refroidissement & da méme tempéroture
étant religes & un des généruleurs de vapeur appa.r-
tensmt anx difffrents {ours de synihése;

¢. Elle comporte un four 3 tubes verticanx tra-
vaillant éventuellement en surpression atmosphé-
rique, ‘dont les tuhes contiémment fe catalyseur, et

& fonds intermédiafres qui divisent Tespacc exté-

rieur aux lubes en plusieurs zones superposées, com-
portant chacune un circnit distinet pour- Je fluide de
refroidissement,
Soeidke dite 2
RUHRCHEMIE ARTIENGESELLSCHAFT.

" Por prearatisn ¢

(r. REv: ok Fosesie, Andrd Amnosacy & G Floossarp,

Pour 1o veite des fasciowles, sfadresser 3 ITrpmmnm Nartowaek, 27, rue de la Convention, Paxie (I15Y).
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