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par hydrogéna o “catalytigne de

Toxyde de carbone, des hydrocarbures dont la molécule renferme

plus d'un atome de carbone.

Société dite : N. V. INTERNATIONALE .KOOLWATEBST_OFFEN SYNTHESE MAATSCHAPPLS
(INTERNATIONAL HYDROCARBON SYNTHESIS COMPANY) résidant aux Peys-Bas.

Demands le 21 février 1951, & 15 529, & Paris.
Déliveé le b décembre 1glt, — Publié le b mars 1gfha,

Dans Phydrogéuation catalytique de Toxy-
de de carbone en vua de produive des hydro-
curbures domt la molécule renferme plus
dun atome de. carbone, hydrogénation qul
dune part. comporte un considérable déga-
goment do chalenr et d'autre part exige ton-
tefois que la température de réection soit
trés exactement maintenue, une importance
capitale 'attache & T'élimination rapide el
complite de 1a chaleur de réaction enger-
drée.

A cet effet on emploie déja des fours que
travorsent des faiscesux tubulaives parcou-
us par mn agent réfrigérant approprié. On
a déja proposé de tels fours de gynthése
squipés da faiscoswx tubuiaires disposés ams-
gi bien horizontalement que verticalement.

Fan ce qui concerne les tubes disposés hori-
zontalement, on cn a aussi employé, de sec-
tion elliptigue ou polygenale notamment
thomhique (tubes profilds) de fagon ielle
que les faces cxtérienres des inbes ge trou-
vaient pavtout 3 la méme distance. La cou-
che de catalyseur présentant ainsi parioui
la. méme épaisaenr, on doit en principe obte-
nir une &limination aussi uniforme of rapi-
de qua possible de la chalem.

La disposition verticale des tubes &lind-
nateurs de chaleur offre des avantages con-

Prix da fascicule : 16 francs,

sidérables, en ce que dune part la chaleur 3o
est horizentalement répartie de fagon uni-
forme et d’autre part que 1z masse du cats-
lysenr ’applique de {agon partout Sgalement
serrde. 11 existe toutefois cet inconvéniemt
que, Pappareil &aut disposé vertiealement, 35
on ne peut que tréds difficilement introduire
Io catalyseur ot I’évacmer,

Or on a trouvé quvn peut obtenir des
avantages considérables en employami des
fours 3 tnbes réfrigérants disposés verticale- o
ment dans Jesquels on introduif o eataly-
seur par le has, le réciplent étant tourmé
gens dessus-dessous, aprds enlévement du
plancher obfurateur.

On & constaté que des tubes réfrigérants 3 45
section. eliptique ou polygonale (tubes pro-
filés) sont également avantageux lorsqw'ils
sont disposés verticalemont. :

Dans ee qui suit on va déerire deux for
mes dexéention d'wn four swivent Pinven- 5o

Pyne les ouvertures dintroduction et d'éva-
enation du catalyseur se trouvent & des cb-
tés oppusés du four tandis que pour Yautre
dest par la méme ouverture que le catuly- 55
genr est introduit f Gvacod. II va sans dire
que Tinvention ne se limite pas & eces deux
senles formes, "

e

tion, qui se différensient en ce qus pour . ’
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Sous sa premisre forme d’exBevtion Pin- )
vention propose un four de synthase dans le-
quel 1a Téfrigération s'cifectne au moyen de
tubes ferrés en bas auxquels Vagent réfri-
gérani parvient par des tubes intévieurs. Le
tube intérieur se prolonge dans chaque eas
jusqu’zu fond du tube extérient et lui ame-
ne froid 1e liguide assurant I'échange de cha-
lenr, par cxemple de Teav on de Yhuile
Dans les espaces annulaires compris cnire
les tubes intérieur et extérienr remomte
Vagent réfrigérant échanflé el parfois vape-
risé quion évacue ensuife par Tintermédiai-
ra d'une chambre collectrice.

Ce premier exemple d’eséention ¢un four
3 synthése snivant Vinvention est représenté
aux fig. 1 & 9 des dessins ci-anmexés, ofr :

La fig. 1 est une conpe longitudinale du-
dit four & synthésa,

Tes fig. 2 3 4 Teprésentent des détails des
tubes Téfripéranmta utilisés.

Tes fig. 5 et 8 monirent Yinstallation du
fonr dans le bitimeni de synthige, tandis
q‘llB

Les fig. 7 2 9 expliquent comment om
introduit et Yon évacue le eatalyseur,

La four & synthese se compose de Penve-
ioppe 1 qu’ebturcnt en bas un cone de tdle
2 et en haut un eouverele rapporté 3. Sur
1z bride supérienre £ de Yenvelappe du four
repose la plaque tubuiaire 5. Elle est percée
d’un nombre convenable de trous dans Jes-
gqnels sont mendrinés les tubey réfrigérants
profilés 6. Aun-dessuz de 1a plaque tubulaire
5 eat fixde dans le couvercle 3 du foar mme
seconde plague tubolaire 7. Clest dans celle-
ol que sont mandrinds les tubes 8 servant 4
amener Pagent réfrigérant,

A leur extrémitg inférieure 9 les tubes 6
gont obturés en eslvtte ov en pointe. Au-des-
sous des exirémités des inbes est disposée
vne plaque perforée 10 dout les troms cor-
respondent & 1z position des tubes 6. Sur la
plaque perforée 10 reposc une pleque 11 for-
rnant tamis. Elle cmpéche 12 chute du csta-
Iysenr réparti dans Penveloppe 1 enire les
tubes refroidisseurs 6, Au-dessus de 12 mas-
se du catalyseur mne plaque perforée 12
maintient les tubes refroidisseurs 6 dans lenr
position convenable.

"Le mélange gazeus desting & réagir arrive

par le raccord tubulaize 13 ¢t parcourt de

9

haut en bas 1a masse du catalyseur. Les pro-
duits de synthése formés g’échappent en mé-
me temps que les gaz résiduels subeistants
par Pouverture 14 da fond. Ce made de con-
dnite des gaz est particulitrement avanta-
geux patee que de eette fagon les produits
formés ne demcurcnt pas inutilement long-
temps en contact avee la couche de eataly-
seur & haute templrafure.

Los agents réfrighrants ptilisés, par cxem-

b

fo

ple Yean ou Thuile, afflnent par le raceord

inbulaire 15 que présente le couverele 3 de
Vappareil, Tis arrivent & Ia plaque tubuleire
7 et, de 13, dans les fubes d’amenée 8. Ceux-
oi conduisent Pagent réfrigérant presque jus-
qu'd Pextrémité inférienre 9, obturfe par
soudiare autogine, des tubes réfrigérants 6.
T se produit 13 une inversion du sens de
T'écoulement, et lo liquide Schauffé on vapo-
risé dans nne large mesure remonte. I sc
ragsemble au-dessus de a plague b ef 1l est
évacné par {a conduite 16. '

Tes fig. 2 4 4 montrent le détail de cons-
truction des tubes réfrigérants 6 ef des tubos
d’amenée 8.

Le iube § présenie dans sa région supé-
rieurs une section cireulaire, ce qui permet
de le mandriner dans la plague tabulaire 5
de fagon rigoureusement &tanche aux liqui-
des. Dans lenr partie inférieurs ces tubes €
prennent wune seciion polygonale. On
emploiera ntilement une section hexagonale
aplatie et arrondie sux angles telle que 11
montre la fig. 4. Tle eette manidre la cham-
bre & catalyseur constituée entre les faces

65
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extérieures des iubes réfrigérants se trouve

portout & la méme distance de ces surfaces.

La diminution de densité de Vagent réfri-
gérant qui remonte enire les tubes exiérieur
et intérienr, dimieuflon réspitant de
I'échauffement ou de 1a vaporisation partiel-
le de Pagent, favorise Ja cireulation da liqui-
de et assure un cffct rifrigérant particolis-
rement Intense,

Aingi que le monfrent les fig. 5 ot 6, jea
fours & synthdse sont utilement disposés par
rengdes dans un bitiment & fours &quipé
d’appareils transportenrs convenables. La
coupe veriieale qu'on voit sur la fig. & per-
met de reconnalire par exemple quatre ran-
gées de fours de synthdse 17 & 20. Hg sont
érigés de part ot d'autre d’un couloir de ser-
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vice central 21, Lo fig. 6 estla vue en plw
correspondante. :

Les positions de four sehématignement re-
présentées anx fig. 7 & § permettront de
déerive uvee plus de détails les opéretions
que comportent Vévacuation de 1a subsiance
eatalytique et sa réintrodnetion.

Toreqne, lo catalyseur d'un four & syn-
thaee Stant fatigné ou devenu inutilisable, il
est néeessaire de remplacer le four, on romie
de préférence ce dernier dams ne galle de
manipulstion spéciale, 1A on enléve 1a par-
tie supéricure 22 du four A Iaquelle est assu-
jotti le faiscean de tubes véfiigérants (fig
7). On soumet slors ee dernier aux opéra-
tions habitnelles de nettoyage et de détersion
3 chaud.

Quant au catalyseur qui demeure 3 Pinité-
rienr du récipient, on le vide par zetourne-
ment de Pappareil, A cet effef, on coiffe ce
dernier dune trémie convenable 23 grice A
lagueile, & Yabri d’actions indésirabics de 1a
part de Vair, 12 masse catatytique peut étre
vidée dans un Téeipient approprié 24.

Tntroduetion de 1a substanee eatalytique

de remplacernent ¢effectue alors que Pappa-
veil pecupe la position visible & Ia fig. J.
On replace d’sbord le faisecau tubulaire
99 dans le four & synthdse (voir ia fig. 7)
et puis on reuverse ¢a dernier. Cela fait, on
evidve Io fond @ de Pappareil, clairement
visible & la fig. 1, 1a plaquetamis 11 ¢l la
plagque perforée 10. La chambre 2 vaialysenr
est das lors librement accessible. On lg vem-
plit alors d’en haut, par Yexirémité du four

“qui comstitne le bas ex position normale, et

avec les précautions nécessaires avee du cata-
Iysenr nenf utilement granulé, en veillant 3
ec que le remplissage foit complct, puis en
Ggalise 1a surface de la masse eatalytiqne.
On replace ensuite la plaquetomis 11 ef da
plaque perforée 10, Enfm, on repose 1s fond
2 du fonr ¢t Yon replace I'appareil dans 82
position normale. Le four 3 synthdse est das
lors prét A resservir et on le raméne de da
salle de recharge dans le batiment des fours
an moven de Vappareil iransporteur prévin
TUn avantage particulier de co iype de
four, hstraction faite de la facile ancessi-
hitits de tous les oxganes essenticls, véside
en ee quaucine des régions mandrinées des
tubes r'entra en contact avee le catalyseur.

(870,212}

Lrappareil déerit pewt gemployer de fa-.

gon pertienlibrement avanfageuse pour 1
synthise sous pression, pour 1aquelle on pent
atiliser des pressions de Yordre de 10, 20,
50 atmosphéres on pius.

Tes fig. 10 et 11 représentent la gseconde
forme &exéention du four smivant la pré-
sente invention.

La fig. 10 en cst une coupe Iengitudinale
tandis que _

La fig. 11 montre une forme particuligre-
ment avantageuse de a section du tube.

Dans un four 2 syathése (fig. 10) sont

disposés des tubes réfrigérants 2 orientés de
haut en bas, Le caialyseux granwié se trouve
de fontes paris dgalement tassé contre les
faces des tubes. Unc plaque-tamis sousjacen-
te 19 empéche lo eatalyseur de séchapper.
Tl o’y a pas & craindre que des vides muisi-
Bes ze forment lors de Vintroduetion dn eata-
Tyseuy en puussitre on en granuies, Les gus
qui doivent réagir arriveni par s Taccord
tubulaire 8 tandis que les prodmits de syn-
thase sont évacuds par 4 Par un raceord -
bulaire 5 oo amdne par Viniermédiaire de
Ja chumbre 6 Pagent réfrigérant nécessaire,
de Tean par exemple, zux tubes réfrigérants.
Les vapeurs de Yagent réfrigérant et eelui
qui gest simplement ¢chanffé s'Eehappent
1}3.1" . .
. Pour vider 1o chambre i catalyseur 9 on
enltve de fond comportant Yorifice de sortie
4, puis 1a plaque-tamis 12. B est facile en-
suite, par un mouvement de seeomusse appro-
prié, d'dvacuer 3 fravers les tubes le cataly-
senr usé. L’introduction du eatalyseur meuf
geffecine en sems opposé On retourne
Qahord le four 3 synthése aprds quoi, A tra-
vers les iubes 8, on introduit 1a eomposifion
catalytique. Lorsque ie dogré de plein vouln
a 6té aiteint on replace la plagie 12 et en-
suite Yo fond de sortie 4. Cela faif, on rama-
ne dang sa position normale le four désor-
mpis prét 2 fonctionner,

Dans lc cas de la forme de section visible
3 lafig. 11 il v o inthrét 3 co que les parnis
Jatérales 1 des tubes gnient 16gdrement inenr-
vées vers Vintérieur. Sous cette forme elles
résistent mienx & la pression réguant 4 Pin-
térienr dos tubes, ce qui permet de diminmer
1'épaisseur do paroi de ces derniers. 13 oen
résulte une pari un meiflenr transfert da
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Ia chaleur et d’auire part une économie de
métal qui n'est pas négligenble.
BiESTME @

1° Four pour ia production d'hydrocarbu-
res dont la moléeule zenferme plus d’un ato-
me de carbone par hydrogénaiion eatalyii-
que de Yoxyde de earbone et dans lequel Jes
tubeg Téfrigérants sowt disposfs verticale-
went, caraciérisé en ce que Fintrodaeiion
du eatalyseur o'effectne apréa enlévement du
fond obfuratenr et d’en has, le réservoir
&tant en position retonrnée.

2° Les vuvertures pour Fintroduetion et |

Tévacuation du cofalyseur se trowvent anx
ex{rémiiéy opposées du four,

3" L'ouverture est la méme pour 1intro-
duetion et d’&vacuation du catalysenr,

4° On emploie des tubes réfrigérants de
section elliptique ou polrgonale dispesés ver-
ticalement,

5° Les onvertures d'introduetion et d’éva-
cuation &tant distinetes, le four est eonstitué
Par un réeipient on corps sur lequel repose
une plaque tnbulaire dans laguslle sont man-
drinés des tubes réfrigérants fermész 3 leur
partie inférieure et auxquels le liguide ré-
Irigérant arrive par des fubes d’amenée de

— & —

diamdtre plus faible assnjettis & une piaque
tubulaire placée un peu pius hant, tundis
que le liquide échanffé on vaporisé s'échappe
an-dessuz de 1a plaqne tubulaire des tubes
réfrigérants de la chambre annulaire com-
prise entre les tubes intérieur et exiérieur,
le gaz 3 synihise parcourant de haut en bas
Pespace compris entre les tubes réfrigérants
et templi de ecatslysenr, pour s'échapper
d’en bas par une plaque perforée et ure pla-
gue-tamis, :

6° Les tubes réfrigérants ont des parois
latérales 1ég@rement incurvées vers 1'inté-
rieur,

7 Procédé pour produire par hydrogéna-
tion cafalytique de Foxyde de carbone des
hydroearbures dont la moléeule renferme
plus &'un atome de carboms, consistant 3 Ab
niiliser un four construit suivant Tes indica-
tions données aux paragraphes précédents.

bo

Société dite : N, Y. INTERNATIONALE
KOOLWATERSTOFFEN
SYNTHESE MAATSCHAPPII {INTERNATIONAL
HYDROCARBON SYNTHESIS COMPANY).
Par procuration :

Brirne,

-~

Pour Ja vente dez fascleules, s'adresser 4 IIMPEIMEEIE NATIONALE, 27, rue de la Couvention, Paris (159.
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