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La présente Invenlion se rapporie & la
tabrieation de produits synthétiques de
valeur par translormation eatalytigue d’oxy-
des du carbone et d hydrogéne, Elle sc rap-
porte plus particulidrement 3 un procédé
perfectionné pour conscrver 1'activité ot
empécher la désagrépation des eatalyseurs
utilisés dans la transformation eatalytique
de I'exyde de carbone et do Dhydrogéne en
vie de fa formation d'hydrocarhures possé
dant plus de un atome de carhone par molé-
cule et de produits oxyeénés, dans lequel un
calalysenr finement divisé est en suspension
dans les réactifs gazenx.

La production synthétique d’hydrocar-
hures liquides & partir de mélanges gazeux
oontenant des proportions varifes d’oxyde
de earbone et d’hydrogine est d&ji eonnme
et de nombreux eatalpscurs conienant nor-
malement un métal du groupe du fer ont
été déerits, lesquels sont partienlizrenent
aetifa en égard aux réaetions, gun’ils Fave-
risent, dans eertaines conditions opératoires
préférdes. Clest ainst que le eobalt sur sup-
port inerte est utilisé quund on op2re sous
des pressions relativemsnt faibles (de 1 &
5 amtosphlres) et de faibles températures
(de 190 & 218° ¢ emviron) en voe de la
fabrication A'hydroearbures sensiblement. sa-
turés, tandis qu’d des températures plus
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lavées (de 281 & 398° (¥ emviron) et des
pressions plus hautes (de 5 3 25 aimosphéres
et plus), qui sont néeesssires 3 la produetion
de produife non ssiurés et vamifids dun

. grand pouvoir antidéionant, les eatalysenns

du type du fer conviennent mienx. Pans Jes
denx ras, Pastivité du ecatalysenr déeroit
centinfiment au eours de la réaetion forte
went exothermique, principulement en raison
du dépdt formé par les produits de trans-

| formation non volatils {els (ue le carbone,

la paraffine, cte., sur le catalyseur.
On a proposé divers procédés pour empé-

. cher ces ehangements dans les earactéristi-

ques du eatalyseur tels que Vextraction inter-

- mittente ou coniinne du eatalvscur in sttu

au moyen de solvants appropriés, le traite

- meat infermittent in sifw du catslyseur an

meyen d’hydrogéne ei/on de vapenr d'eau
i la températore de transtormation o des
températures snpérieures ou le traftement

- continu par Thydrogdne du catulysenr en
| poudre eirculant d’uns manidrs eontinme de

la zone de transtormation & une zone de
régénération approprie et wice versm.
TFous ces proeédés vicent 3 I’éliminstion

' des déplts sur le catalysenr aprés lour for-
- mation plutdt qu'd 1’empdchement de la
- formation de ces dépSts eux-mémes. En

puire, cos proeédés ne sont cffcaces que dans

Prix ﬁu fagcicnle + 25 francs.
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la mesnre oft la désactivation du cufalysenr
est due aun déptt d’bydrocarbures & poids
moléeulaire dlavd tels que la paraffine solide.
Mais la désactivation des caialyseurs an fer

- apparail comme #fant provogude dans une

mesure Importante par le dépdt de eavbone
fixe ou de matitre analogue & dn coke formis
par la dissociation e le eraguags de Voxyde
de earbone et des hydrocarbures instables qui
se produit aux températures ef s pressions
plus 8levées inhérentes & I'cunploi des rata-
ITysenrs & hase de fer, Les dépdls de ce typs
e peuvent efficacement éire enlevés ou em-
plehés par les procddés connug de réaeti-
vation.

81 on les laisse s’accomiuler en trop grande
guantité, ecs dépbts de earbone on de eoke
huisent également anx earaetéristigues dw
catalyscur qui déterminent son utilité comme
solide fuidifiable dans Tes proeédés em-
ployant la technique dite des solides fiuidi-
fiés dans laguelle Jes réuctifs sont mis en
contaet avee ma lit dense et turhulent de
catalywenr finement divisé {Inidifié par les
rézelifs wazenx et les produits de la réaction.
Plus particulidrement, on a frouvé gue les

" dépits de carbone ou de eoke provoguent
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une ddsagrégaiion rapide des particules de
cafalyseur ee qui copduit 3 mme expansion
indésirable dn lit Auidi(§ et flalement exige
Ia remplacement complet du ecatalysenr en
ratson des diffienltds de fluidifiention. Te
vatalysenr hrisé de eette facon Joit dtra remis
sous forme de partieules fluidifiables. om il
est perdu pour un emploi ultérienr.

L’invention se rapporte A un proeédé pcrs-
feetidang permettant d’empécher ou de dimi
nuer d'une manidre importante le dépdt de
carhone ou de matiere semblable 3 dun eoke
suT les eatalyseurs, parvticulidrement les eafn-
Iyseurs an fer, employés dans la synothise
des hyirocarhures & partir de Poxyde de aar-
bone et de 1’hydrogéne,

Tic bat prineipal de Vinvention est pare
conséquent de fournir wn procédé perfee

-tionné de transformation doxyde de earhone

¢t d’hydrogéne, en présence d’un catalysenr,
en hydrocarbures normalement lguides cf
autres produils de valenr, .

U autre but de Vinvention est de forruir
un moyen -perfectionné poor empéeher ou
réduire d’mme manitre notable le dépdt da

o

carbone ou de coke sur les catalyseurs ntili-
sés dans la transformation eatalytione ds
Poxyde de earbone et de VThydrogtae en pro-

. duits synihétigues de valeur,

Un but pius particulier ds 'invention est
de forrnir un mayan perfeetionné pour ew-
pécher ou rédmire d’'nne’ manidve notable log
dépots de carhone ou de matifre semblablc
& du eoke sur le eatalyseur of Ia désaprésa-
tion qui cn résalte des catalynenrs finemant

- divisés et en purtienlier les cotalysenrs 3

base de fer utilisés dans la synthise cataly-
tigne des hydrocarbures & partir de Voxyde
de earbone et de I'hydragine avee ecmploi de
la technigue des solides flnidifss ou des sos-
pensions gaz-catalyseur 4 type mnalogne,

D’autres buts of avautzges apparaitront
par la suite,

Lu demanderesse a décowvert que lors-
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guon emplaie les eatelyseurs aun fer duns -

une opération 4 )it fixe eomportant s pas-
sage d'un gaz de gynthése de charge dans
des tubey de eatalysenrs entonrds d’un milien
réfrigérant convenable, le carbone se dépose
prineipalement sor lex eonches de catalysenr
qui sont les premidres en contaet avee le gaz
de charge, Les mesures de fempératures ont
indigné que la mesure dans lagnelle 1 véue-
tion de synihdse se produit sur ces couches
de catalysenr qui sont Loy premidres en son-
tact avee le gaz est beamconp plus orande
que la proportion de ces couches de cataly-
gear par rapport 3 la hanfenr tolale de Ia
eolonme de catalysenr enfranten eonfuct avee
le gaz de synthise. (Pest ainsi qu’environ 50

" & 90 % de la guantité totale du gaz de Hyn-
- these transformé en un senl passage peuvent
| 8tre fransformés sur les premiers 5 & 10 %

de Ia eolonne de eatalysenr en contact. 11 e
résulte qu'il se dégage de grandes quantités
dc chalenr dans wme zone relativement limi-

" tée. La surface de trensferl de chalenr powe
uxz dégagement 4 pen pras de lo méme guan- i,

{ité totale de chaleur répartie sur toule la

- eolorme de eatalysenr doit devenir insuff-

sante dans Ia partie du eatalysenr misc en

- eonfaet au ddhut, et gul entraine des gur-
| chauffes et une earbonisation excessive dans

cette partie.

Théoriquement, les conditions doivent &tre
plus favorshles geand on emploie la tech-
nique des solides finidifits, Pans ce type de
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fonetionnement, le gaz de synthése est envoyd
en direetion ascendante & travess ume sus-
pension dense de catalysenr finement Jivisé
au sein des gaz en réaclion et des produits
2 1'¢tat de vapeur, et cette suspension dense
est méintenug dane un état fortoment ine-
bulent en utilisant des vitesses appropriées
de guz, ressemble A un liguide en ébullition
quani # son aspect, ses eavactéristiques de
transfert de ehalew, et seg hauteurs de shnte
hydrostatiqne et dymamigue. La chalegr
dégagée est habituellement absorbée par des
&léwents d’6change de chalenr placés en con-
taet direct aves la masse turbulente de cata-
lyseur, Lie libre reonvement des particules ds
catalysaiir permet une répartition rapide et
uniforme de la chalenr dégagée dans fout la
iy de cutalyseur, 11 on résulte que les curace-
tériatiques de transfert de chalewr inhé-
rentes anx lits de solides Auidifids de ca type
sont irés supéricurcs & celles dex litn fixes,

Toutefois, en dépit de cette amélioration
importants eu gard au transfert ds la cha-
leur, on & observé, méme dans les opérations
A lite Auidifiés, use carbouisation sévare et
une désagrécation des catalyseors am fer.
L’amélioration des caractéristiques de trans-
fert de chalenr est apparcmment insuffsante
pour eompenser ’eugmentation de réastivité
dn eatatysetir qui »ésulfe probablement da lg
plus grande surface du catalysenr plus fine-
ment divieé utilisd dans la technique des
sotides flnidifiés par rapport aux opérations
A it fixe, .

1sea expériences cffeeiudes pour obtenir des
renseignements sur les causes de la forma-
tion de carbone dans les opérations 3 Iit
fluidifi¢ ont montré gque méms aux vitesses
spatiales les plus élevées (c'est-d-dive les
volumes de gaz do gynthise envoyés dans la
chambre de réaction par volume de lit de
catalyscur et par henre) il se transforme
environ 70 & 80 %% du CO-+I* de charge et
que la diminution de la vitcsse sputiale de

b 1/10 par cxecimple, toutes ehoses dpales d’ail-

lenrs, n’augmente la transformation que
Aenviron 1/4 & 1/5, & environ 9595 %.
Il s’ensuit qu’environ 90 9% de la iransfor-
maiion totale de 95-88 % gu’il est possible
d'oblenir aux tfaibles vitesses spatiales, s’ch-
tient 6 Jdes vitesses spatiales envivon dix fois
pluy grandes. Par conséguent 90 % environ

[965.693]

de Ia tranformation totale qu'il est possible
d’obtenir & la faible vitesse spatiale s¢ pro-

duirs et une quantité correspondante de cha-

leur sern dégagée dans le premier dixitine
du volume du eatalysenr entrani en contact
dans leguel, eonsidéré en Ini-méme, 1o vitease
spatiala sera dix fois plus grande pulsgue le
débit abselu du gaz est eonstant et que le

volume du catalyseur considéré est senle-

ment la dixisme dn total.
En d’autres termes, si I’on essaie d’opérer

une transformation sengiblement compléte de

CO+H* dans une senle chambre de réaction
dn type «& fluides, on impose & la zone
Inférienre du eatalyseur qui entre tont
d’abord en vontaet une charge calorifique
trés Blevée somme dang los opfrations 3 It
fixe, avoe cetie différence que la dissipation
de la chaleny cst fortement améliorde en rai-

-som dn fransfert supériewr de chaleur inhé-

rent anx lits de molides fluidifids, Cletie amé-
lioration de la dissipation de la chalenr peut
étre suffisante pour comperser un dégage.
ment de chaleur de Pordre d'enviren
178.000 grandes ealorics par métre cuhe de
catalysenr et par heure ¢t pour élablir mne
uniformité pratique de température dansg
fout le lit finidifié dans lequel il n’existe
que de petifes différences entre les vitesses
de dégagement de chalenr 4 la buse et an
somunel, comme dans le nag, par exemple, de
la régénéraiion par oxydation des cataly-
seurs nsds désactivés par les dépdts de car-

-bone. Mais il se produit des différences dnm

antre ordre da grandeur dans loy vilesses de
dégagement de chaleur an eours Ae la syo-
thdse des hydrocarbures qui comporte des
dégagements de chalemr de Vordre de
8.900.000 kg/eal. par mitre cube de oataly-
seur et par heure § la base et un déyage-
ment inelgnifiant au sommet du 1t de eata-
lysenr. Il apporait gue cetie diffévence de
grandenr me pent &tre compensée par le
meillenr transfert de la chalenr que com-
porte les lits fluidifiés, non ples que par
quelque autre perfectionnement coneevahle
des naractéristiques de transfert de chaleur.

Tenant eoropte des considérations ci-des-
818, on 4 aherdé le probldme d'un autre sens
en envisageant un réglage du degré dlevé
d’aetivité ou de dézageinent de shaleur nor-
malement obtenu dans la partie du eataly-
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dang nn 1 de cafalyseur dense, fimidifid. On
a trouvé que la chaleur dégagds Immédiate-
ment an premier coniast entre les gaz de
charse coneentrés ot le catalyseur finement
divisé pent #tve facilement réslée dans les
limites désirables par réglage de la densité
apparente de la sopspension de eatalyseur
fAoement divisé entrant en vcontact en pre-
mier avee le gaz de charge concentré.

En d'antres termes, le gax de charge con-

~eenfré trés aselif entre d’ahord en contact

avee une phase de eatalyseur relativement
&tendne. T quantité de catalysenr admise
dans ladite phase Alendne ainsl gue la tem-

pérature ef les dimensions partienlaires dn

catalyseur sont réglées de telle sorie que 1on
obtient le depré de transformation dAsiré et
réglé avee un dégagement réglé de chaleur
sur un parcours ttendu qui pent étre fucile-
ment réglé pour permetire une dissipation
sifieace de chzlsnr par les moyens hahifuels

d’échange de chalenr ot &vifer les sux -
chanffes et ure earbanisation excessive da -

catalyseur.
Lz réaction en phase dilufe ezl de préfé-

rence effeetuée en plosienrs stades mrecessifs |

qui peuvent étre régléy indépendamnent par

rapport & Palimentation en catalysew:, & la !

densité du LB of a4 Ja température de la -
réaction jusgn’d cc que la transformation ajt
atteint, par exemple, de 50 & 80 %, point &

partir duquel fa ponrsnite de la fransfor-

maticn exigs oo contact beaneoup plas inten- -
gl enire leg »Eactils ot le catalyseur. A ee
moment, les réactifs sent mis en eontaet avee -
une phase de eatalyseur de forte densité dans

des condifions de température et de dhif

gazeux permetiant une transformation com--
pidte aver une vitesse moyenns de déoage-

ment de chalenr relativement faible, Iem-
plol d'mne on de plusieurs zones de trans-

formation en phase éiendue soivies d'une’

zone & ’achévement de {rasformation en phase

dense de lg maniére Indiquée cl-dessns four- -

ulk un moyen commode de réglage de la réac-

tivitd avee un dégagement de chaleur tel que |

les partienles de eatalysenr ne subissenf pas
de surchauffe et de earbonisation, non plus

que de désagrégation, en dépit d'nne trans- |

formation finale des gaz réagissani prati-
quement eompléte,

o f— -

senr voisine de Parvivée des gaz de charge |

Dans le type préféré d’opération, les gaz
réagissant sont enveyés en direction ascen-
dante &b en série dans deux ou plomsieurs
chambres de réaction munies des moyens
cigssignes de dissipation de la chalcur en voe
de 1'8limination de {a chalenr dégapde dens
lesdites chambres, et ceci pour wne vitesse
superfcielle des gaz propre i &tabliv des
bhases de catalyseur relativement dtendries
pour les dimensiony particnlaircs ulilisfes of
i transporter le eatalyseur enfraing dums Tes-
dits gaz en un covrant ascendant dans les
chambres de réaction smecessives, puls dans
la chambra de réaction finale 3 phase dense,
4 partir de laguelle Ja eatalysenr est remis
en cirenit en des conrants réglés 3 la cham-
bre de réaclion da départ 4 phase &kendue of,
&i on le désire, dans tonte chambre de réae-
tion subsfguente & phase étendua. Lie produst
gazenx peut fire rewls em eirewit A4 1’on
queleongue des divers siades de manidre 2

| régler ley vitesses désivées ei/un les pres-
-stons partieltes des comstitwani des phases

gazouses présentes dans les chambreg de
réaction,

Bien qut’or bénéficie des avanteges de la
présente invention gquand on emploie wn
calalyseur de synthése gueleongue ayant fen-
dunee & Alre reconvert de déphts de carbone
vu de matidre semblable & dn eoke an eours
de la réaction de synthése, les caialyseurs
préférés sont oy calalyseuns an fer frds
actife et séleetifs tels gme le for obtenu 2
partir Jes oxydes on des snpltfures dg fer
naturels on artificiels et aetivés’ an moven de
petites guaniités d’activatenrs tels gue des
oxydes ou des halog@nures alealing, partien
ligremoent le chlorare de potassium on le
fluorure de potassiom.

D’une manidre génfrale, des vitesses
superficielles des gax allant de 0,80 & 6m
par seconde et des dimensions partieulaires
variant entre 5 et 150 microns conviennent
pour &tablir des densités de 1a phase étendue
disirée de 8 & 1680 kg par métre cuhe & des
vitesses spatiales de 2,000 & 20.000 wolumes
par volume de calalyseur et par henre de
CO+H? frais. La phasa dense présente dans
la chambre de réaetion fonetionne de préfé
rence 3 de faibles vitesses gazeuses d’enviren
0,05 & 0,9 m par seconds pour obienir des
densitéz de Tit d’environ 320 4 2400 kg par

bo

i

Jo

85

t‘}f)

gb

100




=3}

10

—5

métre cube 3 des vitesses spatiales véduites
inférienres & 5.000 volumes par volume de
eatalygeur et par heure de CO-+H* frais.
Les différences désirfes dans les vilesses
gogeuses superficielles dans chagine des
chambres de réaction penvent #tre &tablies
an moyen d'un choix approprié des dia-
mélres des chambres combing aves des rap-
ports de remiss en cirenit des gaz judivieux.

1 peut &tre bon de remetire en ciremlation
aux chambres de réaetion en phase é&andue
senlement les parlicules de dimensions com-
prises entre 4’étroltes imites. On pent, dans
ce bui, effcctuer nne classification des parti-
cules dans la chambre de réaction 4 phose

. dense, par exemple en y meflant un garmis-
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gage non fuidiflable et en faisant reciremler
le catalysenr & partir d’nne seclion garnic
de ladis chambre contenant les particuies
des dimensions désirées. On peut maintenir
dans les chambres de réaction & phase &ien-
dne une proportion notghle de fines de cata-
lyseur par remise en cirenit dans ces cham-
bres des fines sépardes en téte de Iz phase
dense su moyen de séparatears ordinaires
gas-solides,

Tn réglage supplémentaire dos vitesses de
transformation et de dégagement de ehalenr
dans chacune des zones de wéaction peat 8ire
cffectué par un ajustement judicieux de lu
température de la réaction dans chaeun des
stades, C’est ainsi que les températures de
réaction dans chacune des zones de véaction
peuvent varier antre 260 et 343° ¢ environ
dans 1a zons initiale et 287 cf 370° C dans

-une zone suivante an phase &endue jusgn’a

815 ot 495° (0 dans Ia zone fingle & phase
dense.

T} pemt également étre bon de fournin cer-
taines proporilons des gaz de charge frais
totaux & unc on plusieurs des chambres de
réaction disposées aprés la chambre de réac-
tion du premier contaet gaz-catalysenr de
maniére & donher un autre moyen indépen-
dant de régler Ia températurc de In réaction,
lo degré de transformation et/ou le débit
dans chacun des stades.

Voici maintenant une deseripfion plus
détaillée de 1’invention pour laguelle on se
reportera an dessin ci-joint qul représente
nn systdme de réalivalion préféré de l'in-
vention.

[963.693]

© Ledit sysiéme consiste esgentiellement cn

trols zones de iransformation superposées o

chambres de réaction 10, 30 et 50 dont on

va expliquer le fonetionnement et la maniére

dont elles eoopérent en prenant eomme
exemple Iz transformation de CO-+H® an
contaet d’un eatalysenr au fer A des tempé-
ratures comprises enfra 200 & 40000 envi-
ron ef sous des pressions manoméiriques de
T b TOkg/em? Il est toutciols bien entendu
gue ce systéme est faciloment adaptable &
d’gutres conditions de transformation, de
température, de pression et de composition
dn eatalyseur.

En marche, le gaz de synthése Irais formé
de CO-4+T? dans leg proporiions désirdes,
par exemple de 1 8 1,8, esi fourni par les
tiyanx 1 et 8 4 la partie inférieurs conique
5 de Ia chambre de réaction 10 et enfre dans
1a partie principale cylindrigue de la cham-
hre 10 en passant par un organe percé de
trous, une grille 7 par exemple, en vue d'en
assurer la répartition. Le gaz dc synthése
frais peut 8tre préchauffé 3 toute tempéra-
ture désirée, par exemple de 37 4 343" C,
particulidrement pendant la périnde de mise
en rouie.

On fournit le eatalvaeur au fer finement
Jivisé & des dimensions partienlaives fuidi-
fighles, de préférence comprises entre 5 et
125 microns provenant de In chambre de
réaction 50 au tuyau 1 par tout moven clas-
gigne tel gue colonne de charge 12 ventilée
grace & un on plusients robinets 14 ponr
faciliter 1’&conlement des solides. Une vuuane
de réglage 16 dizposée dams la eclomme de
charge 12 permet un réglase judicienx de
1’slimentation de la chambre de réactiom 10
en ocatalysenr. T.es pressions eombindes
gazense ef psendo-hydrostatique existant au-
dessus de la vanne 16 dolvent &tre am moins
suffisantes pour dépasser la pression gazenss
existant dans le tuyaw I gui peut &ire
comprisc entre T et T0 ka/em® et est
de préférence mainienve entre 14 et

. 42 ko/am?®,

. T:& satalysenr entrant dans le tuyau 1 est
en suspension dang le gaz d'glimentation et
enire avee ve dernier dens la ehambre do

- réaction 10 par la grille 7. Ln vilesse supes
flpielle des gaz dans ladiie chambre de réue-
tiom 10 et le d&hit Au cefalysenr dans la
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vanneg 16 sont réalés de telle sorte qu'il se
forme dans ladite chambre 10 une snspen-
sivn élendue de catalysenr dans le gaz d’nme
densité apparente de 8 4 B0k par maire
cube, Convicnuent généralanent dans ce but
des vifosses gazeuses anperficielles de 0.0 &
§ métres par seconde et des débits de cata-
Iyseur d’environ 1,6 & £8 kg par mitre cube
de gaw de eharge fotale fournis A la chombre

de réaction de manidre 4 &tablir wne vitesse

spatiale d’environ 10003 15000 volumes
par volumae de ecatalysenr et par heure de
{0+H® frals. Dans eez annditions, i1 g%ta-
blit une turhulence st nn glizsement Yimités
deg partivales de eatalyscur relativement an
monvemen! do gaz suffisants poonr per-
meltre un transfert efficace de Ia ckalenr aux
surfaces de refroidiszement 18 sang géner o
tramsport - final complet du cafulyseur an
sommetet par le tuyan 20 daus la chambre de
réaction 30,

It vésulte de la valenr relativement faible
do rapport eatalysenr/gaz & intérienr de
la ehambre de réactian 10 que lo tanx de
transformation dans Iadite chambre 10 veste
B oo mivean assez bps, par exemple de 25 4
15 ¢ des wax de charge CO-H?2 frals. La
¢halecur dégagée o5t do méme eompara-
tivement faible et se mente & 115.78¢-
2.674.000 kg/eal, par matre eube do sus-
pension et par heurs, Des guantités de
chalenr de cet ordre peuvent &re facilement
dissipées par le moyen elassigue de refroi-
disgoment 18 de manidre A maintenir une
leanpérature convenable de  réaction de
Vardre de 260 & 842° (! dans Iz ehambre
de réaction 10,

Tn wélange du produit =n vapeurs ef de
guz de charge n’avant pas véagi véhicudunt
le catalyscer en suspension guitte ln cham-
bré de pégetion 10 au sommet par le fuyan
20 et cntre dans la ehambre de réaction 30
par sz partic inférieure conigue 22 ef la
erille 21, sensiblement 3 fa température de
la chamhre de réaction 10. La chambre de
réaction 30 fonetionne de préférence dansg
fes éonditions permeftant nn taux de trans-
formation et wn démapement de chalenr sem.
hlahles & eenx remeonirés «dans la chamhbre
de réaction 10, i une vitesse spatiale-com-
pride dars les limites epproximatives ndi-
guées pour ladite chambre 10. Pour parvenir

—_— —

5 & ce véeultat, on doit. fournir dey moyens

de eompenser la réactivité réduite du zaz
de charge dont une partic & réagl. Duns ce
but, Ja densitd de la phase peut &re zuy-
mentée de 32 3 240 ke par métre. cube, soit
en diminnant Ia vitesse superfieielle du gas
& enviren 0,3 & 4,5 mdfres par secande, soit
en fournissant une quantité supplémentaire
de catalyseur venant de la chamhre de réac-
tion 4 phase dense 50 an moyen de fa eolonne

plusicars robinels 34 ¢f mimie d'une vanne
de réglage 36, d’mue manitre similaire 4
eelle employée ponr la eolonne - de charge 12,
ou par une combinaizon de cos moyens. Au
liew d’auzmenter la densitd du lit, uw en
plus de e moyen, on peut &lever légdrement
la tempérgtre de la réasiion, par cxemple &
28R-442° C par ux fonctionnement judiciewx
du moyen de refroidissemsnt 28 de manidre
& &lever D'antivité sensiblement, & la waleur
gue on reneontre dans la ehambre de réac-
tion 10 et/on en admettant nne qmantits

* réglée de gos de synthise- fruis fortement
réaetifs par les tuyaux 21 et 28,

11 est natgreHement bien enfendu gque le
fonetionnement des chamhbres de réaction 10
et 30 A des niveaux similaires des transfor-
mation n’est sonhaitzble qoe ponr des consi-
dérations d°¢cunomie de eonstroetion ef n’est
pus linité & ce gemve Topbration. (Pest ainsi
que la présente invention couvie également
Vemplet d une senle zone de réaction 4 phase
étendue de dimensions appropriées, on plus
de denx zones de ¢e genrs, du moment gue
le but essentiel de P’invention est aticint,
o’est-3-dire !a réaliration de la majenre par-
tia de Ja transformation dans des eondifions
de démacement da chaleur réglées, Iadite eha-
leur pouvant £tre cffficaoement dissipés par
des mnoyens de fransfert da chalewr tech.
niguement réalisablss. On  doit Egalement
noter gue les vilesses supcrficielles des gaz
et lez dengités des 1il8, of donc le tanx de
{ransformation, dans- chacune {es chambras

" de réaction 30 cof 8C, peuvent &fre réglés
d’nne manitre indépendante par un fonc-
tionnement eonvengble des buyans ¢'alimen-
tation c catalyseur 12 ef 32 econjoinfement
avee les tnyaux de remise en eirenit des gz
38, 85 et 40, par lesguelzs on pent fonrnir
un gaz de remise ¢n cirenif chand ou froid

de charge 32 ventilée 2u moyen de un ou de

b5

Go

4o

100



7

aux chambres de réaction 10 et 30,'suivzmt i
tout rapport désirvé, ]
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dunits gazenx de la téaction ¢t les gaz de
queus véhienlant de petites quantités de fines

-

Un mélange des produits de la résetion et
du gaz de charge transformé dans la pro-
portion de, par exemple, 50 4 00 % i por
tant en suspension le eatalyseur, guiite la
chambhre de rfaclion -30 au sommet par ls
tuyau 42 et pent entrer dans la chambre ds
réaction 50 &4 phase demse, directement ef
sensiblement 3 la température de 1a chgmbre
de réaction 30, par la partie conigue 44 et
Ia grille 46. La chambre de réaction 50 doit
avoir un diamiire sensiblement plus grand
gue leg chambres 10 et 80 de manidre 3
obtenir la diminution désteée de la vitesse
superficielle des gaz jusqu'd enviren 0,08 &
0,9 métre par seconde et la densité désirge

du Ut de eatalysenr d’envivon 400 & 1.600kg

par métre cube gui sont néeessaires pour
obtenir uns transformation acnsiblement
compléte en égard A la mwéactivitd du gaz
qui est alots considérablement . véduiie.
Comme il ne se produit qu’nune transfor-
mation de 10 & 50 % dans la chambre de
réaetion B0, on se rendra compte facilement
aque la chaleur dégagée dépasse rarvemcut
2.874.000 cal. par maire ecube de catalyseur
ot par heure A une vitesse apatiale inférienre
& environ 5.000 volumes par velume de cata-
yseur et par heure de CO--T2 n’sgyant pas
réagl. Des guaniités de ehaleur da est ordre
peuvent éire [aciloment dissipées par le dis-
positif de refroidisssment elassique 48, par-
tienlirement en raison des exeellentes earac-
téristiques de fransfert de chalenr de la phase
de catalyseur dense turbulente ot réellement
fluidifiée présente dans la chambre de réac-
tion 50, 3 on le désire, on peut maintenir
la température de lo chambre de réuction 50
& on nivean wn pen plus élevé, par exemple
de 342 3 400°0 ponr accéldrer la transfor-
mation eompldte en néglant l¢ dispositif
d’&vacuation 48 de la cheleur ¢t/on en ajou-
tant du gaz de synthése fraig par le
tuyan 43, ' )

Yis catalysenr provenant de le chambre de
résotion 50 est fourni sons la  pression
psendo-hydrostatiqne de la phase dense de
calalyseur présentz dans la chambre de réac-
> tlon 50 par les toyaux 12 et/ov 32 aux
chambres de rénetion 10 ct/ou 80, respeeti-
vement, comme indiqué ci-dessus. Lies pro-

de catalysenr quittent le niveaun L, de la
phase dense au sommet e sent cuvoyés Juns
un séparatenr ordinaire gazsolides, par
exemple un géparatenr cyelone 58, Les fines
de eatalyseur séperdes peuvenl &tre ren-
voyées par le tuyan 60 au lit de cataly=enr
de 12 chambre 50. Les prodaits de la réac-
tion ¢t les gaz de guoue, 4 pen prés exempis
de eatalysenr ¢n suspension, quittent la sys
téme par le tuyan 62 pour &ire envoyés dans

une installation classigue (non représentée) GH

en vae de reeueillir le produit & partir de
laguelle lesdits gaz de queue penvent &tre
remis en sirenit aw tuyau 38, Un tuyau de
dérivation 84 peut 8ire smployé pour four-
niz lg gaz chaud de remise en eireunit audit
tnyan 38.

Comme on I'a précédemment indigué, il
peut Btre désirable de faire circuler par leg
tiyaux 12 et/ou 32 une masse de satalysenr
contenaut des proportions notables da parti-
cules de catalyseur de petifes dimensions.
Danz ce but, on peat dériver les fines Jde
vatalysenr séparéus du fuyan de retonr 60
et lea envoyer par les toyaux 81 et/ ou 63
aux luyaux de remise en cirenit du eataly-
geur 12 el/ou 82. On peut anssi utiliser un
gurnissage 66 pon fuidifiable d’armeany de
Raschig oun corps similaires domt on sait
guils réalisent une classification satisfai-
sanfe des particules fluidififes snivant Jeurs
dimensions, Dans ce dernier cas, ls eataly-
gewr rewmis en clreuit est &vacné des inter-
stiess du garnissage oun de 'espaee sifud nu-
dessus -du garnissage,

Bien qu’on ait montré les chambres de
réaction 10 et 30 mnnies respectivement de
gerpenting de refroldissement 18 ef 28, il est
hien cortendu gue la suspension de eatalysear
de ces chambres pent élre maintenue dans
plusieurs tubes allongés de diamaire relati-
vement Taible entourés par un milien réfri-
gérant dans une digposition semblable i celle
d’tn échangeur ordinaire de chalenr, Yia
chambre de réaction 50 peut ftre constrnite
d’une maniére analogue &l on le désire.

Dans les eonditions ci-degsus &tablicy duns
la deseription préecédente de l'invention, la
synthése des hydroearbures an moyen de
catalysenrs d'une grande aclivilé et sélecti-
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vité en produits Hogpides, mais qui présentent
pormaleent woe forte fendance ) la earbo-
nisation, comme par exemple an moyen de
eatalysewes an fer obtenns par réduction
convenable d’une composition eontenant
environ 95,4 parviies en paids de Fe2D3,
26 partics cn polds de AFO®, 2 parlies en
poide de K20, et 1,4 partie en polils de 8107,
peut étre effeetwée d'ape manidre tout @
fait continme dans dey rconditions epéra-
toireg ronstantes pendant plusieurs eontaines
d’henres avee des rendements dlevés en pro-
duits liquides apprechant de on dépassant
200 ee de CH? + hydroearbures par métre
cube de CO+H? transformis, sans carbuni-
eation ni désasréeation appréciables du eata-
Iyzeny, lagquelles entraineralent wme cxpan-
sion du lit de catalysenr, deg pertes do eata-
Iyseur et des diffienliés dans le prosessns de
réglage. T¥anire part, guand on emmleic le
méme catalyseur dang une opération ordi-
rerive fluide, 3 phase dense, dans des eondi-
Hons réaetionnelles comparables par aillenrs
do -manitre 4 obtenir des rendements simi-
laires, on consiate les changementy snivanis,
au hout de eent heurss de fonctionnement,
La termeur en carbone passe de sensiblement

zéra 3 plus de 30 %% en polds du fer, ee qui

équivant & environ 0,8 4 195 de 'oxyde de
carbone ayant réagi, La proporiion de fines
de calalyseur de dimensions comprises entre
0 et 20 microns gugmenfe d’'cnviven 850 %,
ce qul entraine une atgmentation do volume
du lit de eatalyseur d'ecaviron 250 % et uue
dimimrtion de lo densié dodif 1it d’environ
800 % 224ke par mitre embe. Ces change-
ments néeessitent un remplacement rapide
du catalyscor et un rérlage consfant das con-
ditions opératoires.

Lie systéme veprésenté sur les dessins est
suseeptible de diverses variantes. Le réelage
de In température effectué par les dispositifs
de refroidissement 18, 28 et 48 peut &tre aidé
par un refroidissement du eatalysenr mis en
eireglation par les furaunx 12 etfon 32 A
torte températnre désirée inférieurs 3 .1a
température de 1a réaction, de tonie manisre
connue &n soi, par exemple en Alsposant un
réfrigtrant dans le chemin dn eatalysenr on
en injeciant un Hyuide rélvigérani Aans les
tuyanx 12 ef/on 32 qoi se vaporise & lp tam-
pératnre du eatalysenr. On peut remplacer

—_— 3 -

les colonnes de churge 12 et/ow 32 par
d’antres moyens classignes de transport des
solides fluidifids tels que des trémies do
charge sous pression, des transportenrs méea-
nigues, ele. Du catalyseur de complément

frafehement fabrigué peut 8ire fourni par

le tnyan 58 d’une maniére intermitiente on
eontinme. On peut disposer de une ou de plus
de denx chambres de réaction en phdse dten-
due et les dimensions de ces chombres pea-
-vexl éire modififes anivant leg econsidérations
de construction -st d%eonomie de fonetion-
nement,

TYautres varinnies entrant dans le cadre

«de [invention pourront apparsitre aunx spé-

vialistes,

Bien que la deseription précédente et les
opérations donndes 3 titre d’esemple afent
servl & illustrer es -applications . particn-

dieres de lu présenie invention et lenrs
| risultats, celles-ci sont swepuble.l: d’antres

v arxantes.

RESTME _

P'rocéds de transfermation d’oxyde de car-
bune et &’hydrogine en produwits evnihé
figues de valeur en présence d7um catalysear
de synthéss finement divieé dans des condi-

-Hons de transformation condnisant 3 la for-

mation de earbone, ledit procédé &ant remar-
quable notamment par les earaeféristiques
suivantes, eonsidérfcs séparément ou en
combimajsons :

. On met en eontaet I'oxyde de carbome
e 1’h}dmfréne dang les proportions conve-
nant & la synthdse dans une zone de trons-

“formation avee une smspension dndit cataly

seur fnement divizé dans un gaz, on rigle
ia gquantifé de satalyscur contenm dans ladite
suspension 3 une eoneentration suflisamment

~hasse ponr permetire la transformation et le

dézagement de chalenr gui on wisulle & uns
vitesge sensiblement tmiforme sur un - paw-
cours pralongé de contaet entre les saz en
réaction et le cafalysenr, on-évaene 'oxyde
de earbone et 'hydrogéne n’ayant pas réngi
de ladite gone de fransformation et on met
en egntact legdife gax évacués avee nne masse
Huidifite densc et tmrbulente de catalysenr
finement divisé dang deg conditions permet-
tant d’achever 3 peu pris eomgletement la
transformation ; .
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b. Li’oxyde de carbona et 1'hydrogéne sont
envoyée en direciion ascendante dans ladite
zone de transformatinn & ume vitesse suffi-
sante pour gue des guantités importantes dn
rafalyseur présent dans ladite zone de trans-
formation resient en snspension dans lesdils
gaz Evpeuds ;

¢, Lic eatalyseur ainsi mis en suspension
est fourni & ladife masse eatalysante ;

&, Ladite concentration est réelée par cim-
culation d’une quantité déterminée de eata-
lysenr provenant de ladite masse dans ladite
zomna de transformatien ;

¢. La zone de fransformation comprend au
moins deux étages séparés disposés en série

f. Le degré de transiormation dans Iadite
zone du Lrgmslormation ne dépasse pas 90 9% ;

#. T premitre zong de mise en contaet
dos gez de charge contient une SLIPCLSIOn
en phase ¢tendue de catalyseur obtenuc par
réglage de la vitesse superficielle desdits gaz,
on enléve la chalenr dégagée dans ladite zong,
on évarus nn mélange des produils obtemis
en vapeur, des guz n’ayant pas réagi et du
calalyseur en suspsnsion de ladite zone de
{runsformation, lesdits gaz n’ayant pas réagl
sont envoyés en direetion ascendantc dans

. une masee dense et turbulente, lmidifés, de

eatalyseur de synthdse finement divieé de
maniére 4 obtenir une transformation sensi-
blement compléte desdits gaz n'avanl pas
réagi, on {évaene les matiéres volatiles en
téte de Iadite masse ef on renvoic le eataly.
sonr finement divisé provenant de ladite
masse dans ladite zone de transformalion ;

h. Lies vapeurs et le catalyseur en suspen-

- {963.693]

sion gvacudy de ladile zone de transforma-
tion ainsi que le gaz n’ayant pas réagi sont
envoyés dang ladite masse ;

i. Les matidres volatiles exirattes de laditc
Inasse sont remises en cirenit dans Jadite
zone de transformation ; '

i Ladite zone de iransformation com-
prend ot moins denx ftages séparés dispasés
en gérie ef une échella positive de tempéra-
ture est mainterme dans lesdils étages et

ladite mawse dans la direction du fux

ZAZOUX ;

k. Ladite masse est elassée par dimensions
parvticulaires et ledit catalysenr mis en cireu-
[ation est essentiellement formé de parkicales
de la dimension désirée;

L On fournit eu moizs en un point da
pareours desdits paz aseendants soumis 3 la
transformation, de Voxyde de earbene es de
I'hydrogéne frais ;

At Ledit catalyseur est un catalyseur an
fer;

%, Ledil calalysenr possdde mne grande
activité et une grande stleetivité pour ce qui
est de lg formation de produits lignides ;

0. La suspension de catalysenr dans Ia
zone de transformation est maintenue dans
plusicurs zoaes sllongées de diamdtre relafi-
vement petit gonmis 4 un échanse de chalenr
avee un millen réfrigérant maintenn 3 17axté-
rienr desdifes zones allongécs.
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