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Dans Uhydrogénération de oxyde de earbo-
ne, dang le but d’obtenir des hydvoearbures qui,
éventnellement, contiennent de faibles quantiids
de composés oxygénds, on eonnait Pemplol de
catalyseurs an fer, cobalt el nickel fizes en
graing de diamélre compris entre 8 ¢i b mm
environ. Jusqu’iel, on n’a pn obienir, avee des
gvaing de eatalveenrs de diamétre inférienr &
3 mm, en ee gui conecrne le taux de transfor-
mation, le rendement ow la gqualité des produlis
de symthése, prafiquement aueun effet supplé-
mentaire,

On ponnait, dans la synthése dite : « en fiui
difid », 'emploi de eatalyseurs en graing de dia-
méire inférieur & environ 0.5 mm, de préférence
mgping de 0,2 mm. Ung telle grossenr des graing
de cotalyseur cst nécessaire afin que Ie lif de
catalyseur présente, sous Paction des gaz de
synthése s’Seoulant de bas em haut un aspeet
enalogue & wn liquide et permette, dans eet état,
une élimination extraordinairement bonne de la
chaleur de réaction. Si, dans un proeédé « fuide »
les grains de ecatalyseurs sont notablement plus
gros, on ne peut les maintenir, avec la wvitesse
de gaz néeessaire dans Uhydrogénation de l'oxy-
de da carbone, A 1’&tat flnidifié. Dans Vemplol
de catalysenrs an fer, la limite snpérieure de
la grosseny, pour nne condnite régunlidre de cette
synthese, est d’environ 0,3-0,% mm.

On a trouvé que lon peut conduire 1'hydro-
génation eatalytique de Poxyde de carbone, pour
V'obtention de produits de syntheése guzeuw, U-
muides et solides, 3 des pressions supérienres 2
5 atmosphéres, de préférence 10 atmosphéres, en
ufilisant des catalyseurs au fer flxes, qui don-
an mpins M0 % de préférance 45 % de composés
oxvgénléy dang les produits de synthise, d’une
manidre particulidrement svaniugeuse et avee
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un hon fanx de fransformnation lorsgue 1’on emn-
ploie ces catalyseurg en grains dontla grosseur
egt comprise dans des limites amssi Atroites que
possible, avee deg diamétres inférievrs & 2 mm,
de préférence 0,5 3 1.8 mm.

A Uopposd de ce qui se passe avec des grains
de catalysenrs plug gros, on peut abaisser nota-

. blement, dans ce mode opératoire, la ternptra-

ture de synthésge, ee qui a une influence trés fa-
vorahle aussi bien sur Pasctivité et la durée de
vie an caialysenr que sur la formation de mé-
thane, 11 faut attacher une valewr partienlidre
3 cc que, avee des grosseurs de grainsde dia-
métre Wférieur 4 3 min, les limites pour la gres-
genr des parlicules goient meintenncy aussi élroi-
tes gue possible. Plus la grosscur des particules
gst uniforme, dans le cas des catalyseurs em-
ployéy, plng les effets obtenms dang la synthése
se wmontrent lavorables, C'cst précisément le
maintien de tolérance relativement faibles dans
Temploi des graing qui permet I'effet smivant
I"mvention. Cecl se traduit aussi par le falt que
la formation de composfs oxygénds, de préfé-
rence des alecols, est noteblement plus élevée
par rapport & es gue Uon abtient avee des cata-
Ivseurs qui présenicnt un diaméire supérienr 3
2 . Bn employant des grosseury de graing de
eatalysenrs smivant D’invention, on fravaille en
pénérat i des pressions snpérienres & la pressign
atmosphérique, de préférence entre 10-70 atmos-
phires. Mals on peni opérer amsst & des pres-
sions de synthiése plus &levées.

Te d&bit des gaz envoyls sur le estalvsene
peut varier de 10 llves jusqu’a plus de 1000
liires, par heure ef par litre de catalyseur.
Avantageusement, on uiilise un processus nvee
recyelage des gaz de synthése, dans leguel une
partle des gaz msds rvetourne dans la four de
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synthése. Par rapport 4 une gyuthése en un pas-
gage direct, ou peut obienir, de cetle manitrs,
wne &limination de trés loin plug régulidre de
la chaleur.

Dang de nombrenx cas, il est avantageux de
fafre passcr les gaz de bas en haui dans le four
de gsvnthése, surteut lorsqu’on iravaille avee une
grosseur de grains de eatalyseur d’environ 0,5-1
mm. Em utilisant, avee les grosseurs de grains
de catalyseurs guivant P’invention, une intro-
duetion habituelle, dirigée de haut en bas, des
gaz, Il sc prodait oceasionnellement des houcha-
ges des tubes de catalyseur. Par le eourant de
guz s'éeoulant de bas en haut, ee qui n’est pas
habituel en général dans les catalysenrs disposés
de manidre fixe, on peut bviter ces diffieultéds
sans que le cafalyseur ne soit modifié en ce quil
soheerne seg propriftés de synthése,

La préparailen de grains de eatalysents avee
un, diameéire inférieur 3 2 mm, peut aveir lien
de la manidre désirée. Dans le cas de catalysenry
de préeipitation, la masse de eatalyseur humide
est mise en fprme, & Daide de dispositifs bien
eonnns, par exemple & ’aide de tamis, & 1a gros-
seur désirée, Dans le cas de catalyseurs préparés
exemple de nifrates, nne mise en forme de ce
genre est également possible. Des ecatalysenrs
ubtenns par fusion st agglomération sont broyés
méeaniqnement 3 la grosgerr de grains corres-
pondante, puis tamisés,

La réduction des catalvseurs smivant l'inven-
tion a lieu avantageusement avee des vitetses de
gaz {levées, par exemple G0-100 em, mesurés
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Hnéairement et 3 froid, & des températures com-
prises cnire 200-330°.

Eremple 1. -— Un catalyscur ecomposé de 100
parties, en poids, de fer (Fe), 5 parties, en
poids, de euivre (Cu), 10 parties, en poids,
d’oxyde de calefum (CaO) et 10 parties, en
poids, de kieselguhr, qui contient 85 % de K,0,
caleulés et rapportis an fer préseni, sous forme
de carhonate de sodium, est mis en forme, avee
uzte presse 3 fler du type usuel, en graing de
L% mm ou 3,1 mm ou 5 mm de diamdtre. Les
graing de catalyseurs sont slors soumis & s ré-
duetion, 4 800°, avee de Phydrogine jusqu’d ee
qu'ils renferment 80 % de leur fer sous forma
de fer métallique.

Les catalvsenvs réduiis sont sfparés, suivant
AifFérentes srosseurs de graing of introdnits dans
trois fubes de syvnihése différents. Les tmbes de
synthése se composent d’un inbe double, anquel
cas V'espace annulaire entre leg deux tubes est
d’une largeur de 10 mm, La longueur des tubes
doubles est de 4,5 méires. Dans les trpis tibes,
1a synthése est eonduite de telle sorte que Ven
envoie par heure, et par volume de eatalvseur,
150 volumes de gaz A T’ean et en outrc que I'on
mélunge, par valume de gaz frais, 2,5 volumes de
gaz usé, T pression de synihise est de 10 kg/
em=,

Aprés unc darée de marche de respectivement
300 et 600 heures, les rendements en compowds
oxygénés, le taux de transformation et Ia tem-
pérature de synthdse sttelgnent les valeurs re-

portées sur les tableaux oi-aprés

GBOSSKUR TEMPRRATURR TAUX COMPOSES FORMATION
DY TEENSFORMATION .
O GAATNS DX CATALTIRTAS b zxxTRiE OTILENEE BE METAAXE
: 0+ H,
Aprés 30¢ heures de marche
TLOmm..ouiua. ceanans 1g3" 53¢ 537, Rl
3Imm... .. .iea.o, . 1ga® &4°f, dg°f, 6,
L = 195° &0, 487, 1Y,
Apres E\bﬂ heures
1,9mm..... ierdeaeas 210° a3, b0, 107,
2 Y 215° L8[, 48°) 1%,
L YT S PR 225° 5a %, 44", 14

Ay courg de la marche, on a constaté que la
durée de vie des eatalyseurs suivant ’invention
dépassait plusicurs mois pour les eatalysenrs mis
en forine avee une grosseur de graing 3-5 mm,

Exemple 2. — Un catalyseur formé de 100
parties, en polds, de fer (Fe, § parties, en poids,
de eufvre (Cu), 10 parties, en poids, de kiesel-
guhr ainsi que 5 parties, en poids, de K,0 {ajou-
tdes sous forme de CO,K,) est prépavé en 4

grosseury de grains différentes : 05-1 mm, 1-2
mm, 2-3 mm ainsi que 3-¢ mm. La réduction du
cafalyseur esi conduite, 3 3000 environ, et avee
des vitesses de gaz 6levées (1,5 m/see.), avee de
Vhydragine, jusqu’d e¢ que ls eatalyseur eon-
tienne B0 % de son ler sous forme de fer métal-
Lique. Ces 4 catzlyseurs ont &4& wutilisés, dans
des essuis comparatifs, aves un débit hersire de

gez de 1 000 volumes da gaz par volume de cata-

.
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lyseur ¢t sous une pression de synthise de 20
ke/em?, sans recyelage des gaz.

Aprés 200 heures dc marche on a obtenu a
218 les résultats suivants :

AT TAUX
GIROSSETR
. TE TRAXSFOTHATION TE TRARSPORMATION
DE CuALs 04K, o
0. —Emm..... haf, 6g°f,
Lo -2 nm..... AL®, 6z,
2,0~ 3 wm..... 31, f1°%,
S0 -4Amm..... 3, hy ¥,

Tandis que, avee der graing de eatalyseur
d'une grogseur supérieurs A 2 mm, malgré une
augimneniotion ultérienre de la fempérature d’en-
viron 30°, on n’a pus pu obtendr un faux de
transformation satisfaisant, on peut atteindre,
avee le grain de I-2 mm, surtent avee le grain
de 3,5-1 mm, & des fempératures gqui sont supé.
rienres {’environ 10-15° & celleg indigudes ei-
dessms, sur une durée plus longue, tn bon taux
de transformation de CO. Par I3, le iraitement
des produits de synthése formés mdigue que,
avee des graing de 0,5-1 mmn, comparé & ¢e qu’on
obtient avee desgrains de2-3 mm et 3-4mm, on
atteint un rendement d’environ 20 % supérienr
en composés oxyménés.

RESTME

LiYinvention a pour objet un proeédé pour

I'hydrogénation eatalytigme de 1'oxyde de car-
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hone, en vuc de Dobiention de produits de syn-
thése gazenz, liquides ou selides, qui eonticnuent
au moing 30 %, de préférence plus de 45 ¢ d=
compusés oxyginds, & des pressions supérienres
4 5 atmosphéres, de préfévanse supérieures & 10
atmosphires, avee des eatalyseurs dispopés de
manidre fixe, proeédé préventant leg points sui-
vants prie isolément ou en comhinaison :

1° On emplote ces eatalyseurs zous forme de
grains dont lg grossemr est eomprise dans des
timites aussi étruites gue possible, avee des dia-
métrey intérieurs A 2 mm de prélérence cormpris
entre 0,5 et 1.9 mm;

2v-On oplre gavee des d¢hits de paz, envoyés
sur le eatalyscnr, d’envivon 10 jusqn’s plvs de
1000 ltres de gaz, par heure et par litre de
catalysenr;

3¢ On fait passer les gaz de synthése de bas
en haut dans la eoiche de eatalyseur;

4® Les eatalyscurs sont sowmis 3 la réduetion
en opérant avec des vitesses de guz Elevées de
par exemple 60-100 m/see., mesurés linéalrement
& froid, & des températures comprises enire 200
ot 3500,
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