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L'invention concerne mu procédé ef upe ins-
tallation de préparat'on perleciionnée des pro-
dnits de réduction des oxydes de carhone ef phus
particulidrement les procédés qui comporient

5 les réactions de Poxyde de carhone avec Ihydro-

géne, tels que les procédée de préparation du
méthanol et des antres alcools, dn synthol et
mélanges semblebles d’hydrocarbures liquides
ot composés oxy-organiques ef la synthine, ¥

10 compris Tes « Kogasins» et autres produils 4'Iy-

drocarbures gazeux. liquides et sukides.

La préparation de ees produits de réduction

de Toxyde de carbona est déj vonmue ot de
nombreux catalysenrs spéciulement actifs dans

15 lsccomplissement des réaclions cherchides ant

v

ét4 déerits. Ges opérations sont généralement
vonduites & Thefire actuelle en faisant passer o
mélange gazens A oxyde de carbone et/on d'ucide
carbonique et d’hydrogine, en proportions ‘et

920 concentrations approprices dans une chambre

de réaction remplie avee un catalysenr approprié
on moreaanx, tablettes oo sous toute auirve forme

salide, on contemant ces catalysaurs solides dis-

posés par couches ou sur des pluleaus dans la

a5 zonede réaction. Les conditions de température,

de pression, de durée de cunfact, ete., pour la
réaction, ainsi que lu gaturce du catalysenr sont
choisies suivant le iype de produit qu'on désirc
ohcnir. On opére généralement sous Ja pression

6 - 00506

itinn des déposanis.}
_almosphérique ef sous pression relativement
besse pour préparer les hydrocarbures et sous
des pressions plus élevées, powvant atteindre
"ef. dépasser 200 atmosphéres, pour préparer
les aleools et autres composés axy-nrgenigues,
tels que les acides, esters, cétones, ete. Ces opé-
" yations exigent des instaflations de réaction
comporlant un équipemsnt colitenx de soupapes
ot de canalisations, permetfant d'isoler les
thambres de réaction de 'installation en cours
| da réaction pour réactiver le catalyseur du temps
en temps, En outre, fles dispositils de relegidisse-
ment compliqués et codteux sont nécessaires
pour maintenir o catalyseue la température de
zéaction qui convienl. L
- Or, un procédé perlectionné a été crée b per-
et dexbeuter ves réactions avec un catalysenr
en partirules solides on suspensions dans wn
courant de yaz et on fait passer cette suspension
dans 12 zone de réaction. Le eatalyseur est ainsi
maintenu dans un état de mobilité uclive ou
flmidité dons fa zone de réaction ex lui permot-
tant d'enlrer on contact d'une maniére beavcoup
plus efficace avec Tes réactifs yazeux, cn rendant
uniforme 1a température dans {oute la zone de
réustion, en améliorant la tromsmission de lu
chadenr, ainsi que Jo rendement.en produits de
meilleure guealité, Suivant une antre sclution,

ces opératinns peuvent aussi otre conduites en

Prix du fa,scicﬁle: 15 franes.
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faigant passer un mélange gazenx d’oxyde de
cachone et 4 hydrogine en proportions eb con-
centrations approprides avee lo catalyseur on
particnles sofides en suspension daus une 7one
de réaction. Lintrodustion de ee catalyscar dans
lo courant des réackils gazeux, sa préparation
ane fois la réaction terminée et son retonr dans
le cowrant des réuctifs exigent, conformément a

Ja pratique Actusllement counue, Pemplai de.

pidees 4 mouvement mécanique, tolles que des
pompes hélicoidales, des distiibutenrs en éloile;
ot des installations considérables de trémies pour
le catalyseur, cn un ou plusieurs points du
résean de evircolation du cafalyseur. ies pigees
méeaniques en mouvement sont Tiécessuiles pour
{ntroduire Jo catalysenr sorfant d'nue zone da
storkage ou d’alimentation sons pressivn relati-
yernant basse, dans une zone de réactioa ou de
{raitemenl sous pression relativemnent forte,

Yinvention consiste dans un progédé trés
simple o efficace dimtroduction du catalysens
dans des zones sous pression plus élevée on &
plus_grande altilude, méme dans le ras dun
fonctionnement eontinu sans ga'on ait besoin
d’aucnne pitee méeani T¢ en mouvement, ce
qui permet de réalisy des simplifications et
économies notables daw Iingtellation ct dans

Yopération.

Plus partieniiérement I'invention s'appliqne
aux procédés dans lesquels o catalyseur solide,
aprésavory traversédo rone de réaction, estséparé
du courant de gaz cu de vapeur et refourne
ensuite dans la zone de réaction, Elle s"appliques
en particnlier, aux opérations dans lesguelics
il convient : 1° de rvéactiver ou régénérer au
motns uae portion du calalyseur avant de lc faive
revenir dans Ja zone de réaction; ou 2° de céder
ou absorber rapidement da fa chnleur dans la
soue de réaction dans faquelle saccomplissenl
des réactions exothermiques ou-endothermiques
violentes. Pautres eavactéristiques et avantages
de Viovention appaxadivont an cours de fa des-
cription qui en est donnée ¢i-aprés avee le dessin
ci-joint 4 Vappui.

Lo dessin cijoint représente schématique-
went, en élévation avec coupe pariielle, une

installation peuvant servir i exdeiter diverses-

formes e réalisation de Iopération suivant Fin-
ventign et indique la circolation des produits.

On fait arriver mo catalysenr solide approprié
4 Votat de fine division ou en poudre dans k
(rémie dalimentation du eatalyséur 1. Lo cata-

—_ 9

Iyseur cirende de haut en bas dans une calonne
9 de grandle longueur et de préférence verficale

¢l dont 1a hautenr est saffisante pour fournir a :

pression nécessuiie & 52 hase, uinsi qu’d sera
expliqué plus loin. U dispnsitif queleongue
approprié sert aussi A maintesir Jes particules
dug catalyseur, dans ka trémie 1 et dans fa colonne
9, dang nn #at vlt elles sont facilement mohiles.
On a constelé par exemple que I catalpseur en
poudre fine se tasse et quon ne peut io faire
irculer que difficitement s1 la surface des parti-

enles solides est exempte de gaz. Ce tassement

se produit, méme lorsque ln poudre de cataly-
sery reste imobile dans une trémie en contact
avee Vair oun d'anires gaz. La méme pondre de
catulyscur coule facilemnent d'une mauiere rese
semblant exactemeat @ celle d’un liguide, si

_senlement une wince vouche de gaz esi malnic-

nie autour de chague particule. Ge résuliat peut
#tre obtenu en falsanl passer un faible courant
d'un g8 approprit, tel qu'nn gez inerte ou un
des védetifs & utiliser dans Popération, dans la

colonze 2 en un ou plngienrs points espacés, -

de préférence au moins en un point voisin de
1a parﬁe supérieure de cetic colonne, par un
tuyeu darrivés de goz &, qui pent égulement
sexyiz & fajve arviver du faz en plusieurs points
sutonr de la base de la trémie 1, de fagon 3
donmer la cortifude que Je catalyseur 'y frouve
en permanence i Pétat fluide. Lécoulement du
catalysenr dans Ia colonne peul également dtre
favorisé en agitanta colonne el son confent, par
exemple en [frappant l'extérieur de Ta colonne
avee des coups assez forts pour la fare eutrer
en vibration, en disposani une barre vibrunte

_on rolative, ou antre dispositif appropric, pour

agiter ou seconer lo catalyseur & Pintérieur de
la colonne 2, o en admettant le goz par lo luyau
3 par pulsations, de fneon & provoquerda vibra-
tion directe de la colomne du catalyseur. Ces
dispositifs provoquant une vibrulicn par un
mayen méranique sont surfout avunlageux aver
Tes catalysenms sofides 4 particules relativement
grosses, §'11 s'agit do eatalyseurs en poudre fine,
il ¥ & Yien de faive arviver vne gaantité de gaz
suffisante powr mainterir nue pellienle de ga
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autour de chaque particule do eatalyseur deus -

1a zone de pression maxinum, Dans cey condi-

tigus, on obtient généralement un éoulement

salisfafsant de ces pondres de catalyseurs sans
sendre aurune mesure pour les agiier,
instaliation représentée sur lp dossin est

100



10

25

do

50

3

destinée & étre wtilisée aveo ces catalyseurs en .
poudre fine, Cependant il doit Atre hien entendu .

gqu'on peut également employer des eatalyseurs

dont les particules soni beaucoup plus grosses. -
On & constaté qu'il était possible, en em- -

ployant une colonne du type déerit, contenant
un catalyseur solide A Véfat de fine division,
mobile ou fluidifié, A’obtenir. nne charge 4
base de la colonns semhiable & wme churge
hydranlique on hydrostatique d'nune calonpe de
fivide, cette charge étant directement {onetion
de la densité de la pondre du catalysenr et de
la hauteur de lu colonne. Pur exemple, si on
einplofe un eatalyseur fmmé de parl.lcuit.s solides,
de grosseucs passani aun lamis d’environ 210 &
environ 425 mailles; d"argile activée sur laquelle
sont déposés des oxydes métalliques du groupe
du fer, Ia pression qu'on peut obienir aves la
colonne en question est d'environ 0,048 A
0,029 Lke/om? de hauleur de la eolonne.

(e dispositif vst particulitrement cfficace pour
faire axriver le catedyseur, d’unc maniére inter-
anittente oo continge, dans une zone de réaction
sans qu'il soit nécessaire d'utiliser A cet effet
une installation quelconque comportant des
pidces e monvergent, qui viennent en contart
avet le catalysenr. Les distributenrs en étoile,
les boltes 'insnflotion, les pompes & piston
plongeur et hélicotdeles du type IMuller Kinyon,
du type utilise ju.squ’& présent & ret effet, sont
supprimés cn conséquence. .

Textrémité inférieure de Ja colorne 2 com-
portaune sowpape appropri¢e 4, qui sertd régler
Yo déhit de catalyseur sortant de Ia colonne, Une
saupape & firalr ardinaive romportant un tireir
percé d’un trom, dont Ia position peirt éive
réglée pour déterminer les dimensions de Vori-
fice & travers lequela poudre passe, convient &
cet effet, quoiqu’on puisse coployer d’autres
types de soupapes. Cette soupape peut dtre
commandée 2 Ja main ea automatiqnement, par
mcpmplp parle niveau existant dans {a trémie 1,
ou par wn tube de Venturi ou autre typede
mesurenr de débit disposd dans Is courant de
réactifs gazenx ou dans Ja suspension du catu-
lyseur entrant dans la zone de réaction décrite
plus loin on en sortant. Une chute de pression
au passage de la sunpape 4 d'envivon 0,14 &
cnviron 4,35 kgfem? est géndralement nécessaive
pour régler d’yne maniére satisfaisante 1'écoun-
lement du catalyscur en poudre. La soupape £
peut aussi #tre réplée de fagon 3 dviter Ia rup-

[914.080]

tore de la continuité de lu metlire en poudre
dans s tuyan vertical 2, en raison d’une brusque
augmenfation da pression, on pour lvute auire

“cause. A cet effet, on pout provoquer la ferme-

ture rapide de !a sonpape lorsque le nivenu
de fa mafidre en poudre dansla trémie 1 s’abaisse
an-desgons d'nn certain nlvean détermingé ou
dans e cas ol Ia.chuie de pressivn au passage
de la soupape 4 tombe au-dessous d'une ecr-
taine valenr. Dautres indications de conditions
anormsles penvent anssi servir & provoquer la
farmeture de la ﬂuupape 4.

On dispose de préférence nne seconde sou-
pape de slireté § & titro de précaution pour
empéeher Jes gaz d'entroinement dont i sera
question plus lom de passer de has en haut dans-
le tuyau vertical Gette soupape pent fonctionnar
antematiquement et se fermer lorsque le niveau
de la poudre dans Ja trémie 7 tombe au-dessous
d’une hauteur déterminée ou elle peut btre
construitc de fagen & se fermer antomatique-
ment, lorsque a pression au-dessous de Ia sou-
pape 4 devient voisine de, ou égale 3, Ia pression
au-dessus de cette soupape.

Le catalyseur en poudre, sortant ainsi dn bas
de 1a colonne 2 par lo-soupape 4, passe dans
nne chambre de mélunge § dans laquelie on
fait arriver, par un fuyeu 7, un gaz approprié,
goit un gaz inerte soit de préférence un on plu-
sicurs des réactifs & utifiser dans Papération. Ce
gaz arrive en quantitéetd une vitesse suffisantes

. pour enfrafner 3 pen prés mmpietement le cata-

lyseur, puis ceite snspension pusse, sous forme
de courant s'¢conlant Jibrement, dans ua fuyaw
quelconqus on avtre eonduite sppropride, pour
arriver dans la chambre de réaction 8. La saspen-
siow de catalyseur sortent de la chambre de mé-
lange 6, peul aussi subir un froitement prélimi-
naire approprié quelconque, tel qu'nn chanflage,
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un refroidissement, et/on un mélange aves d’uu-

tres réarctifs avant de pénétrer dans la chambre
de réaction &, Par exemple, on peut faire passer
la suspension de ratalyseur sorfant de Iu zone
de mélange 6 par un tuyau 9 ot un serpestin de
chauffage on de refroidissement 10, puis pavun
tuyau 11 dens la chambre de réaction 8,
(notqu’on puisse faire passer le catalyscur de
bas en haut ou de haut en bas dans la zone de
réaction 8, on introduit de préférence la snspen-
sion du catalyscur dans la portion inférienre de

95

100

" Ja chambre de réaction st on I'y fait eirculer dec .
bas en haut. Fn opdrant de cette manitre, les
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partienles du o4 talyseur les pins Tourdes restent
on arridre, dans les gaz on vapours de SESPENSion
moins denses et Ja concentration en catalyseor
dans la zone de réackion est ainsi sensiblement
plus forte que dans Iy suspension du cafalyseur
qui y pénttre. De méme, on préfere géndrale-
ment fuire passer les gaz etfou les vapeurs {la
termz goz est utilisé '
pour désigner _
fois les produits normalement grzeux et ley
vapeurs des liquides) de bag en haut dans fa
none de réaction & una vitesse telle yue des par-

tienles de catuiyseur solide y soient en suspel-
sion pertielle dans 1m étal de grande mobilite-

et de vibration ct que, par swite, o masse des
piirticules de catalyseur ait Vaspect fortemenl
turbulent d'un liguide bovillant. H faui pour
cela que Ta vitnsse moyenne de bas en huut du
gaz dans la zome de réaction soit insuffisauiec pour
chasser rapidement Ia tofalité du catalyseur de
la zonc de réaction, mais soi suffisante ponr
eniratner vers le hauf nne suspension du eataly-
seur confenant la mlme quantité de catalysenr
par unité de temps que Ia suspension arfivani
3 la pavtie inlérieure de la chambre de réaction.

La températura de ka zote.de réaciion peut
Stre-rhglée par Ja quantité ot la texapérature des
matiéres qui ¥ arrivent etfou par dchanyge de
chalewr par les parois. fitant donné que dans les
opérations suivant Pinvention, les réaciions sont
géngralernant cxothermigues "ot quune farte
augmentation de température dans la.zone de
réaction doil dive évitée, de grandes quantites
du catalyseur cffon des gaz de recyclage pevent
Stve refroidies et recyclées dans Ia zone de réac-
tion st des échangeurs de chaleur, tels que des
tubes de ercaiation do fluides rélrigérants, tels
que Tean, peavent Hire prévus. La chambre de

réaction peut aussl Gtre consiruite spas forme.

de Tédipicnt de grande longuenr et de faible
tube, ou méme de plnsieurs tubes
montés en paraiiéle, avee dispositif Wahsorption
Je 1a chalews par lenrs parais.

Lies produits de lo réaction et Ie ratalyzeur on
suspension dans ces produits sortent de la cham-
bré de In réaction par Ie tuyaw 12 et passent
dans une zona de séparation du catalysear 18,
qui peut Stre construife souS forme de sépara-
teur eyclone centrifuge ou de tont wuire type.
Dans la ras od les produits formeés dans fes
conditions de la réaction sont liquides, on pent
[aire passer la suspension An eatalyseur dans

ag conrs de cetia deseription '
un état gezeux comprexant A fa

ek —

une done de chauffage 14 pour'y vaporiser par-
tiellement ou completement ces produits el
améliorer ainsi le foneHionnement du séparateur
18. Les produits gazens sorfent par le tuyau
14" et peuvent passer parun ouphisieurs sépa-
ratenrs eyclone secondaires 15 elfou dispositifs
de précipitation #leciriques ou filtres, pone &i-
miner un suppléent de ratalyseur, puis dans
e réfrigirant dn produt 16 1 davs un récipient
de stparation 17, donf les produits Liquides
sortent par Je fryau 15 ot les gaz non condensés
par le toyau 29. On pewt [aire passer ecs g8z
Jdans unc installation d'absorption, disignée
schématiquemernl par 20, pour ¥ recnzeilliv les
produils Bquides volatils 14gers avec du eharban
de bois activé o autre absorbant liquide appro-
pri¢ vu solvani fiquide. Ces produits liuides
recueiilis peuvent sortir par le tuvan 21 etles
gaz Tésiduels par le inyan 22. Ces gaz peuvent
dre gliminds da instellation ou recyclds &
volonté par Ia pompe 28 et le twyau 24,
. L catalyseur séparé des produits gazenx dans
ia zone de séparation 13 peut passer de haut en
has dens une colonne d"épuration 25 & contre
canrant aver de la vapeur, un gaz inerie ovu tout
anire gar d’épuration approprié, arrivast par
le tuyau 26 et dans uuy trémie queleconque
appropriée. Pour vendre Popération plus com-
mode, o fail revenir k2 catalyzens de préférence
 damsla trénivie 1, quoiqu’on prisse aussise servir
d’une trém'e séparde éommuniquant. avec_ un
dispositif séparé fuisant arriver le eatalyseur 2n
traitemoxt de régénération. On peut aussi fure
revenir dans la trémie I le catalysenr séparé
dans le séparateur secondaire ! &, per excmple
en lo faisant couler par la gravité par le tuyan
56, qui arrive au-dessons du wivewn du cata-
tyseur dans I trémie 1.

La répénération des catalyseurs wiilisés dans
les opérations de réduction de Poxyde de car-
hone comsiste penérulement dans "éliminatien
des impurctés carhomées et antres déposées sur
lo catulyseur. De méme, les catalyseurs ulifisés
dans la synthise des hydrocarbures liguides se
recouvrent géndralement de notables guantités
d*hydrorarbures Formalement solides oude pa~
raffine qui peavent ttre liminées par rédurtion
par I'hydrogéne ou penvent #tee séparées pur
cxtraction du cafalysent par des solvants lignides
appropri€s, tels que fes essences de maphles
slovantes naphténiques ou aromatiques ou des

| gas oils. En conséquence 1 catulysenr peut subir
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plusienrs traitements différents pour sa régéné-.

ration, T'wn d'eux sewlement élant représenté
sur T dessin pour simplifier, étavt entendw que
des traitements snppléweeniaires avee d'autres
paz, semblables au trailement décrit, peuvent
Btre subis en séris ot qu'un traifement d'extrace
tion par un solvant peut remplacer ou prévéder
le traitemesnt de régénération représenié.

On peut faire passer lu catalyseur dans la zone

de végénération en sortent de la trémic I au
moyen ¢'une seconde colonne 27, qui peut &ére
constrnite ef foncionner de fa méme maniére
que Ia colonne 2 el vopporte un tuyau darrivée
de gaz 28 servani & maintenir lo catelyseur &
Pétat de mobilité, avee une cu plusienrs son-
pupes 39 réglan Padmission du eatalyseir dans
la chambre de mélange 30. La soupape 2 peut

Gtee disposée de facon & se fermer en cas d’ang-

mcntation brusque de la pression ou d’autres

conditions anormales, de la munitre deécrite ci-

dessus A propos de la senpape 4. On pent ausyl -

disposer une soupape de sfireté semblable & la
soupape’ §.

On fait arriver un courant d'un gas de régéné-
ration, tel yue Uhydrogéne, ouUhydrogéne dilué
avee de Vazote ou d’autres gaz inertes, dans la
chambre de mélange 20 par o tuyau 82, et on
fait passer la suspension du catalysear épuisé
paz Ic tayau 88 et par Tappareil de chanffage
ou de refroidissement 84, si ce traitement est
nécossaire, puis dans la partie inférieure de lu
zone de régénération 55, qui peut étre coastruite
et fonetionner de'la méme maniire que la zonc
de réaction 8, des dispositifs appropeids sexvant
égelement & chuufler ou & refroidir Ja zone de

régénérution, 8'it y a Yew, Le catalyscur régénéré:

et les gaz sortant de 1a chambre de régénération
35 par le tuyau 36 passent dans une zone de
séparation et d*épuration du catalysenr 87, les
gap passant dans un on pinsienrs sépurateurs
secondaives 38 du catalyseur, puis s’échuppant
par Je tuyau 89 on étant recyclés dans la zone
de répénération, £°il y a lien. Le culalyseur rigé-
néré se rassemble dans une lrémie 40, qui com-
porte anssi nne coloane 41 et un tuyan d'arrivée
de gaz 42 ou antre dispositif approprié servant
& maintenir le catalysenr & I'élat de mobilité
dand a coloane, de la maniére déerite ci-dessus
& propos de a trémic { et de ta colonme 2, et
qui fonctionne de Ia méme manidre. La hautenr
de la colonne 41 est choisie de fagon & &abliz
une charge 4 sa partis inférienre suffisants pour

5
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permettre an catalyseur de revenir dans la trémie

résuliat étant obtenu par un gaz approprié tel
¢que 'hydrogéne ovu wa mélange d’bydrogéne et
d’wxyde de carbone, qui azrive & et effet par le
tuyau 43, :

I peut euss; tire avantageux de recycler une
portion du catalyseur de Ia trémic 40 en le fai-
sant passer dans In chambre de régénération 85,
pour compléter la régéndration du catalyseur
etfou coritrihucr au riglage de Ia température

~dans la zone de régénération. A cet effet, la
trémie du catalyscur régénéré 40 peut compor-
ter une seconde colonne 44, qui peut étre
construite et fonetionner de la méme maniére
que la eolonne d’alimeniation dn catalysenr {
of peut comporter un foyan d’arrivée de gaz 45
servani maintenir Is catalysenr & 1"étut de mobi-
lité. Cette coloune doit avoir wue hauteur suffi-
sanle pour établic nae charge & sa basc assez
forte pour permettre an calalyseur de revenir
dans Ja trémie 40 en passant par Ja chambre de
-régénéraiion 39, ce résultat ¢tant obtemu par
un courant d'ur gaz de régénération approprié,
arrivant par o tuyau 46 dans la chembre de
mélangs 47, d'olt 1a suspension du catalyseur
peui passer par la toyau 48 daps le tuyau 88
on directement dans la chambre de régénération
85. Le régluge de la température dsus Ja cham-
bre de régénération 88 pent étre obtern d'une
‘maniére appropriée en chauflaat ou refroidissant
de courant passanl dans le serpentin 34, Dans
ees conditions, une partie du catalyscur cégénéré
pout étre recyciée dans la chambre de régénéra-
tion 3§ par le tuyan 48 ct le reste peut passer
dans la zone de réaction § par les tuyaux 439,

1a températnre, tel gu'nn appareil de chauffage
ou de refroidissement 16, peut servir i mainle-
nir une fempérature approprice dans la chambre
de réactivu 8. Du catelyseur frais peul aussi étre
infroduib dans les teémies I ou %¢ pour com-
penser les pertes de catalyscur ot Ies quantités
éventuelles de catalysour pouvant étre éliminés

plus compléte.

" Les diverses eolonnes & alimentation en eata-
Iyseurs déerites ci-dessus ont de préférence une
hauteur suffisante pour assurer une sirenlation
continus du catalyseur dans Finsfallation par les
gaz de suspension, de la manitre indiqude, la

| hsuteur de chaque colonne étant eu moins

1 en passant par la chambre de réaction &, ce.

% et 11. Un dispositif approprié de réglage de-

de Vinstallation pour subir nuc régénération
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“suffisante gour conipenser Ja chute de presa}mi

- qui résulte du passage & 1 suspension-du rafa-

Ja ealonne @ alimeritation saivants

yseur dans une soupape de ‘péiage quelconque
3o base de cette colone et dans es instalatioms
do yéaction etfou de régéndration POUEATIINCT §
dy catalissur -
dans Jo crenit. L colunne peut avoir uie hag-

teme supplémentaire, s'ily a liew; pour augnienter

=

I pression dans les zones do féaction etfou de
répénération. Ta trémie dalimevtation du cata-
tyseur an sommetf, de chaque eolenne d’alimer-
talion peal e sensiblement a Ia pression atmo-
sphérique ou, £ partieuficr, lgreque fes véae-
{ions impliquant Yeraploi du catalysent 5'aceom-
plissent & une pression supérieure & la pression

- atmosphérique, fes cireuits enitiers du ratalvsenr

peiwvent fonctionner sous forme de systemes -

- farmbs of low gaZ penvent dtre uinst sdpavds da -

-a

ab

catalyseur profiquenent Sons Ta mbme pression

que les pressions yespectives de T réaciion on

de1s régénérﬁtim_l. _ ) _
Les rénctifs, catolvseurs et condifions de fore-
tionnement dans Pinstatluiion déerite ci-deasils
sont évitomment variables suivant la natuve dey
produits qu ot désive obtenir, s conditions
gtant gonéralement déjh connnes, Par exemple,
pou effectuer a svnihtse des hydrovarbuyes, en
parlant Je Yoxyde de carhons et de Phydrogere,

* la véaction s'accomplit de prélérence: gengible-

3o

- pant du cobali, [er,

4o

&b

bo

<

ment & Ju pression’ atmosplirique oy & une.
avee, des eatalyseurs vonfe=
nickel bu euivre métaltique,”
i peuvent i mélanges avee des aeeélérateurs,
tels guo les osydes do chroxie, zine, alumiium,
magnesinn, mangandse ot les métanx des terres

pression -modérée,

raves, et qui pewvent dize déposés sur des sup-

ports_siiicemc, tels que_}e kigsclguhr, I pierra
ponce et les gels synthétiques, tels que log
hydreates de siliee ctfou d’alumine. Tre préfié-
vence, les gz sonp sensiiloment dépourvus de '
soufre et d’oxygne et sont introduits dans Ja
one de réaction, par excmple, en proportiun °
Q’environ 1 mol Toxyde de carhone pour 2 mols
d*hydroghne, la charge gazeuse totele coulenant
paz exemply environ 24 %, d’oxyds de carbone
et 48 %, d’hydrogéne,
'azote ou deutres gaa sensiblemeni inerfest
qui penvent contenir da faibles quantités de gaz
carbonique. La chambre de réaction peut #ire
mpinfenne S0US wNC pi'essiun-{:omprise entre 1
et 20 atmosphéres enviren ¢t 3 une température
comprise enire 177 et 994G avec des cataly-

e B

gez, @l

1 complément ctant de -}

‘senrs contenant deos Bomposés de cobull vt de
‘magnésie, Aver de2 catalysenys contenaut du fer,

In pression pent &ive compeise entre 1 el 100
atracspheres et li température entre 289 ot
345°C. En ménéral 1es-tem§émturﬂé wnguelles
on Gpbre SOTL eomprises ontre 177 et $71°G

_guivamt la_satura du catalysenr el lus conditions

dans Tesquelles on opive. Ta recirenlation dans
Ia 7ine de réaction des produlls gareut uou
conidensés peuf sepvir & angmepier Ia rouversion
ctfou it fovoriser Ic véglage de la température,
T quuatité de gaz de’ recyclage; en pariiculier
dans e dornier bul, st déteeminde rar lx quan-
tité de catalys
de Téchangens de-chalenr ds T chambre du
rdaction, Danz eeriaines conditions, an consta-
tera quil o'y a awm avantage & pecyder les
on vhtient des corversions. si élevees
par passe qie Ia recirculation des gaz devient
sans.mteét, Dans les conditions ou In coniversion
par passe est faible, 4 pent &ve avantagenx
de recycler une guantis de gaz égala & din fos
on davantage le poids dn goz {rais de fa charge,

- Dans cc das, le gaz de rerydage peat servir A

mufstonir 12 entelyseur ey suspensior: et on pent

Iz fnis> passer por by futau 24 pour atriver dans

te tuvan 7 eijou le tuyan 48, La yuantité de
wadalyseur introduite duns fa zous de réaction
cat gémérelemert vomprise entre environ 1,6 ot
404 kg per métre cuks {Bans les conditions dv

fa réaction) de Ia tolalité des gaz de fa charge ¢l
-de reevelage. L durée la plus avantagense de Ja

réaction dns gaz pendant leur passage daus la
sone de véaction est comprise généralement

* entre enviros 12 seconde et 2 minules.

Ceite véuaclion est Tovlement exnthermique et

on & vencostré de grordes diffieultés dans ie

- fonctipnnement norusad pour empleher les points

chauds leealisés et la sarchanlle du catalvzeur
ot un Importagt avantage du procédé suivant
Plnvention congidte dans Puniformité de la tem-
pérature qui esl maindenue de facon constanie
duns toute ln chambre de réaction lorsyu’on
opére avee NC, suspesion de ratulysenr main-
|onue de la monisre démite o-dessus. Dis que
la réaction cst mize ed train, an constate que 1a
tempdratare est muiforme d goelques dogrés
prés duns foutes Jes parties de la cliambre de
véaction, en smison de Vexiréme Llarbulence qui
exicte dans Ja suspension du catalysenr dans cette
chambee, méme si le catalysenr ct/ou les gaz,
frais ou vecyclés, sont introduits, dans Iss deux

Y
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¢as, & une température beaucoup plus basse.
Bien entendy, il convient que dans ce cas la
tempéraiure moyenne soit sullisamment élevée
dans la chambre da réaction pour que Ja réaclion
y progresse aves rertitude. Des mesures appro-
prices sont évidemment néressaires pons absor-
ber Ia chalear dégagéa par 1o réaction afin d’évi-
ter une surchanffa génédrale de Ja chambre de
réactinn. Oe résultat pent étre obtenu en kisant
arriver wne suspension relativement froide de
catalysenr et de gus dans fe zone de réaction, en
y faisant arriver du gas de reeyclage froid et/ou
eu disposant des surfaces d’échange de chaleur
dans la zone dc réaction, telles que des tubes
ou serpenting dans lesquels on fait cireuler de
Teau ou tout auntre fluide véfrigérant approprié.

La régénération des catalysenrs utilisés dany
la synthése des hydrocarbnres pent s'eflectuer
rapidement en faisant subir aux catalyseurs un
traitement par Phydragine, & une température

‘de préférence légérement supéricure & celle de

Ta réaction de synthisc, par cxcmple de T'ordre
de 260 & 371°C on plus devée.

L'exemple suivant & pour but dindiquer un
procédé approprié suivant Pinvention et conve-
nant & la préparation dun hydrocarbure syn-
thétique, combustible pour moteur, en purtani
de oxyde de carbona et de Phydrogéne. L'opé-
ration est décrite en tant que s'exérutant dans
Pinstallation représentée sur le dessin,

Ezemple 1. — On introduil dans la trémie 1
et la colonne 2 uu catulyseur en poudre fine du
type Fischi®-Tropsch consistant en 30%, enviren
de cobalt, et un accélératenr formé par un oxyde

) métalliyue déposé sar le Meselguhr et ayant une
densits apparcate d’environ 0 kg, A88 par litre

et dont les particules ont una grosseur comprise
enfre 10 et 50 microns. Catie colonne & environ
40 m. de hautenr, établissant ainsi une pression
% 1a base au-dessus de Ju soupape'4, d’environ
1,97 kg/em®bs, la trémie 1 Ctant & une pres-
ston an munométre d’euviron 0,2 kgfem?, Bien

entendun, la pressmn cxacie obtenue Aved qna -

volonne d’unc hauteur donnde varie dans une
corfaine mesure avec la nature du catalyseur et
avee Ja quantité de gaz faidifiant introduit dans
1a colonne, On fait passer wne faible quaniité
d’hydrogéne dans la colonne par le tuyan & pour
maintenir le catalysenr dans nn tat analogue &
eelui d’nn fnide. L quuntité de gaz fuidifiant
introduite doit étre suflisante pour maintenir
une pellicule de gaz autour de chaque particude

—
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d&n calalyseur dans o zonc de pression maximum,

Eu génésal, il feut une quantité minjimum d’en- 55

viron 1,9 & 2,5 litres de gaz (dans Ies conditions
existant dans la colonne) par kg de catalyseur.
Le catalysenr sortant de la base de la colonne
s*écoule dans la chambre ¢ dans laquelle il se

mélange avec le gaz de la charge contenanl g

5 9, d'hydrogéne et d'oxyde de varbone en
propartion de 2 3 1 ot dépourva de soufre sous
une forme queleongque ef arvivant gous une
pression’d’environ 1,62 kpfem? au manométre,
permettant aini une perte de charge d’envivon
0,35 kg/em® au passage e la soupape de réglage
&. On fait paseer le mélange pur te serpentin 10,
qui sert, au déhnt, de serpentin de chanffuge de
facon 4 faire démarrer 1a’ réuction, puis de ser-
pentin de. refroidissement, et ensuite dans la
pariie inférieurs de la- chambre de réaction &.

| Ta température dans la zome de réaction est

maintenue & environ 210°C de Ja maniére qui
gera déerite ci-dessous. Le mélange de cataly-
senr de produits ef de gaz de la réaction, sort
de la chiambre de réaction par le tuvaw 12 et o
calalyseur se séparc des produits gazeuy dans e
séparatour 13 et dans I'épurateur 24 dans lequpl

T hvdroffene est infraduit 2 tifre de gaz d’épnra-
- tion par le toyan 26. Puis ce mélange garzeux

8

traverse nn condenseur 16 et arrive dans na
séparatenr 17 4’0ol les fructions condenstes sonl
dvacndes ef les vupeurs dey produits liquides
restant daus le gz spnt ¢liminées dans le dispo-
sitif d’absorption 20. Lorsqu’on opire dans les
conditions de cct cxcmple, le degré de transfor-
mation obfenn cst 82 élevéd qu'il n'est générale-
menl pas nécessaire de faire recireuler los gaz.

Le wt'\lysem‘ revenant dans la irémie 1 esi
recyelé dans la chambre de réaction & avec on

8

sans iraitement de régénération. On vonstate 9

qu'l] est avantagenx de régénérer le catalyseur
de temps en temps el un procédé appropri¢ & eet

~ effet consiste & faive passer une partie du, cafa-

Iyseur reeyclé dems ume chambre de rEgénéra-
tion 83, qui fonetionne d’une manjére continye.
Ee catalyseur sortant de la colonne 27 est ainsi
gntrainé dans un courant 4'hydregéne avrivant
par le tuyan 32 et ce courant passe par is tuyan
23, par la zone de réndgération 86 -et arrive
dans la trémis 40, d’olt nne cliaryge sullisunte.

existant dans la tolonpe 41 le fuit passer, avec -

los gaz de réaction arrivent par le fuyau 43,
par le tuyau 49, le rélvigérant 10 et le fait reve-
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nir par la chambre de réaction & dans la tpémie
1. La chambre de régénération es mainienae
3 une températnre. & caviron 800 en appor-
tant ou soustrayant de Ia chalewr dans fe serpen-

tin 84 etfon par la reciveuletion du catalyseur.

venast de la colorme 44,

Lorsquwon opére de cette maniere dans dex
conditions eontimues, la chalour de Ia réaction
gst ahsorbée dems ume large mesure par le
catalvseur et fliminde de Vinstallation par le
réfrigérant 10 qui peut dtre ronstruit sous furme
de chanditre & chaleurs perdnes génératrice de
vapeur. La circulation du catalyseur dans fa zane
de véaction étant de 1.520 tonues par heure ot
la débit de gas de synthiése élant de 860.000
mE pur jour {dans fes conditions normales) 2
384 environ et Ja catalyseur étant introdutt A
150°C envivon, }e mélange de catalyseur et de
gaz de smthése eatre dans 1 zone de réaction

3 1&7°C environ el la chaleur de la réuction

maaintient dans Loute cetie Zone une température
unifarme de 9 10°C environ, Les produits sorfant
de Ia chambre de réaction & par le tuyau 12
peuvent passer directement dans le sépazateur
18 on penvent &tre chauflés & une fempérature
d’environ. 232 a 260°C dans Puppareil de
chanflage 14 pour vaporiser les produits dépo-
sés sur le catalvseur. On peul également réaliser
un certain degré de eracking et de déshydrogé-
nation des produits dans.cette opération de
chauffage, en obtenant ainsi des produits com-
bast'blzs pour moteur passédant de meilleurcs
caractéristiques entidétonanies Le eotalyseur
recyclé sortant du tuyau verticel 2 efdu tuyan

48 ost vefroidi vers 150°C dans le réfrigérant
40, On doit ainst ohienir une trés forte conver-

sion, attelgnant prés de 95 9 de Ia conversion
théorique et fournissant un rendement d’envi-

von 184 m® pur jour 4 hydrocarhures liquides,.
_d’une densilé d’environ 0,69, .

Dans Ja synthése du méthanal el des aleools

- supéripurs et composés OXy-GraaARIqULs, en par-

tant de Tonyde de carbone ot de Uhydrogene,

o0 ppérs sous des pressions relativement phua

dlevées que daus la synthése Fischer-Tropsch.
Par exemple, le mithanol peut étre obteun par
synthése en partant de Toxyde de carbone el de
Phydrogéne par le procidé et Uinstallation deé-
crits ci-tessus, en maintenant dans la zonc de
réaction une pression de Pordre de 200 atmo-
sphéres et une température comprisc entre it

—8

catalyseurs & Pétat de fine division, tels, que 1
oxydes de cuivre, zine, chrome, mangantse el
alnminium. Les alcools supéricurs peuvent éfre
sbtenus par synthése dans des condiiions ana-
logues, & des templrafures eomprises cntre
34%° environ et 455°C enviran aves des cata-
ysenrs contenant de I'oxyde de fer ot des compo-
sés alealing, lels que Poxyde oule cavhonate de
sodium, Dans toutes les opérations effectuces
soms des pressions seusiblement sopévienres &
la pression atmosphérique, qut exigeraient une
colonne 2 dalimentalion en cafalyseur de Irts
grande hauteur pour alteindre Ja pression de
T réaction, il est géndralernent préférable d’opé-

“ et on faisant forctionner le eivenit complet du

catalysenr sous forme de systéme ferme el de ne

" donver aux eolonnes d'alimentution cn cataly-
seqrs que la hauteur qui est néeessaire pour

rompenser lo chute de pression qui résolte du
passage de Ja suspension du catalyseur de la base
de In colonne dans Pinstallafion de réartion etfou

de régénération ponr weriver dans Ja trémie

suivanie du catalysenr dans le cireait,
Liinvention ne doit pas éive considérée comme
Timitée ax formes de réalisation représentées b
déerites qui n’ont été choisies qu'a fitre d’exem-
pie,
RESTHE.
Procédé contine de préparation de produits

9%

Go

7!)

8o

organiques jntéressants par réduetion de Poxyde |

de carbone par Uhydragéme, cavactérisé par los
poinls suivants enzemble v séparégent :

1° On fait passer nn courant de gaz dans un
virevit de grande lomgueur, compresant une
zone de réaction, vn eYeree ULE Pressivl sar ce
courani de goz au moins suffisunie pour sur-
monter la résistance opposfe par le eirenit &
Pécoulement de ce gaz dans los condifinns
existaates, on maintient unc colonne verficale
d'une substance eatalytique sofide & T'étutyde
[ine division daus une chambre d'alimentalion
on catalysenr, on fait arriver o gas {uidifiant
dans Ie catalyseur aa moins dans une portion de
la colonoe en quantitéesuflisante pour ¥ main-
tenir un mélange de e fluide gazenx dans la
subslance catalvtique solide, finement divisée, &
“ttat d éconlement libre sur toute Ta longueur de
Ia colgnne, mais fuilde par 1‘app01"f. a celle Ju
premier courant de gaz, on fait passer lo mélange

" de catalyseur et de gaz fluidifiant sortant de ka

hase de cette colonne-dans le courant de gaz

onviron ¢t 371° environ cf en se servant de | préeité, de fagon & ¥ former nue suspension de

85
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1a substunce catalytigue, cette colonne ayant une
hauteur snflisunte pour y établir une charge
au-dessus de sa partie inférievre an mains égale

i la charge établie sur ls premier courant de

gar et suffisante pour provoquer un écoulement
conéiny de la suspension an meins dans la zone
de réaction et on fait passer Ja suspension de Ia
substance catalytigne dans la zone de réaction
aveg une quantht supplémentsire de guz reactaf
nécessaire & la réaction;

2¢ L procédé s'appliquant & Ja pwparauon

d’un hydrocarbure liquide synthélique, on fait
passer lo suspension précitéé de bas en haut
dans o zone de réaction 4 une vitesse suffisante
pour que le catalyseur 'y frouve a I'état turbu-
lent, on fait sortiv une suspension du catalyscur
sous forme de courant gazeux de vapeur et de
gaz du produit de la portion supéricure de la
zone de 1taction, on chauffe ectic dernitre sus-
pension & une température sensiblement plus
élevéa qus celle de i_a zone de réaction, on fait
passer cette suapenswu dans une zone de sepﬂ—
ration dey matitres sclides silude & un niveaa
plas élevé que le sommet do la colonne, on y
sépare le catalyseur des gaz et vapeurs du pro-
duit ef on fait revenir o catalyseur séparé cians
ia portion supérieure de ta coloune;

3> On fait passer la suspension sortant de 1a
partie inférieure de 2 colonne dans une zone
de refroidissement; T

4® On régénére 4’one maniére confinue wne
portion du catalysenr séparé, on fait retonrner
cetfe porfion régénérée d'une muniére continue
duns 1 zone de réaction et on fait retouraer le
complément du catalyseur séparé dans la portion
supérienre de la colonmne;

5° On fait arriver wne autre portwn du cata-

Iyseur séparé dans Ia portion supérieure d'une

4o

saconde colonne de catalysenr, on maintient
cette seconde colonne de catalyzenr sur toute sa
longvewr & Péfat d'écordement kLibrve, an fait
passer un courant de gaz de régéndration dans

un cirenit de grande longueur comprenant une.

zone de régénération, on exerce une pression
sur le conrant de yaz de régénération au moins
snffisanta pour surmonter la résistance oppasée
par ce cireuit & I'éconlement du guz de régénés

[914.030] °

tation, on fit passer le catalyseur sortant de la
purtie inférievre de la seconde colonne dang le

courant de gaz de régénération de fagon 3 v

former une suspension du catalyseur, la sceonde
colonne de catalysenr ayant, une houteyr suffi-
sants pour établir une charge asser forte pour
faira passer la catalyseur de la partie inféricurc
de ia seconde colonne dans le courant de gaz de
régénération et provoguer un éconlement conti-
nu de ¢ette derniére suspension, an moms 2
travers la zone de régénération, ou fait passer
cette dezmitre suspension dans la zone de régéné-
ration, puiy dans uue zone de séparation des
matiéres solides, un ¥ sépare lo calalysenr régé-
néré des gaz qui 1’accampagnent el on Jult reve-
nir o cafafysenr réginéré dans la zone de réac-
tion;

6. On reeneille les produils~de la réaction
* dans Tos vapeurs sortant de la zone de réaction
et on introduit ao moins une portion de la
substance cafalytique solide sorfant de Ta zone
. de réaction duns s pmf_um supérieura de la
colonne vertieale de la subslance eatslytique
solide 4 I'élat de fine division maintenne & U'étag
fluidifis; ‘

7" La suspension passe, avee les gaz supplé-
mentaires éventuelement nécessaires 3 Ja réac-
tion, de has en haut dans la zone de réaction,
une portion de la substance catalytique solide
sorfant de la zone de véaction passe dans la
portion supérieure de la colonne vertieale et I

" reste de 1a substance catalytique solide sortant

de 1o zone de réaction pusse danms la portion
supérienre de la seconide colonne da catulyseur;

8° On régle la (empéralure du courant de
véactds gazewx of de catalyscur entrant dans Ja
zone de réaction par Vintroduction d’une quan~
tité suffisante de catalyreur 4 gne tempéraiure
suffisamment au-dessons de cella de Ja réaction
pour maintenir une températurs de réaction
sensihlement constante dans fa zone de réaction,
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