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T.es grandes quantités de chaleur dégagées
fors de Phydrogénation calalytique de Poxyde
de carbone doivent &tre enlevées le plus rapi-
demenrt possible pour éviter une surchauffe
préjudiciable du catalvsenr. Clest pourquoi Ia
plupart des fours de synthése emplayes con-
ticnnent le catalyseur & l'intérieur de tubes ou
de poches en {0le & Pextérieur desquels s’écoulent
des flnides de refroidissenrent, grice 4 quof 'en-
liverent de la chaletrr a lieu par évaporalion de
ces fluides et en particulier d'eau. Dans ce but,
les chambres de refroidissement sont reliées 3
un générateusr de vapeur d’oi le liquide s’écoule
4 la partie inférieure du four de synthése pen-
dant que la vapeur prenani naissance s'écoule
vers le havt 4 contre-conrunt des gaz de syn-
thése.

La transformation des gaz de synthése a liev,
suivant Pexpérience, 4 un taux irés élevé, en

- général 4 plus de 607, dans le tiers supérieur
de la charge de catalyseur. A cet endroit an doit
par conségquent enlever la majeure partie de la
chaleur de réaclion. On arrive 4 ce résuitat a
Paide de a grande chaleur de vaporisation de
Peauw emplovée la plupart du lemps comunc
moyven de refroidissement.

Ce refroidissement habituel jusqu’ici des [ours
de synlhése de Phivdrogénation catalytique de
Uoxyde de carbene ne permel pas de commanders
depuis 1'extérieur la marche du refroidissement.
Llintensité du refrcidissement, c’est-d-tdire Ia
guantité de chaleur enlevée par unité de surface
ne dépend que de Padmission et de la tempéra-
ture de la charge de catalyseur, A Pentrée dans e
four, los gae de synthese pessedent une aptitude
de lransformation plus grande, et par cela on
arrive dans les eouches supérieures du eataly-
seur 4 un tanx de transformation élevé. L4, ou
le catalyseur provoque un tauy de transfor-
matian &levé, il se produit de grandes quantites

A112i

de calories qui arrivent au fluide de refroidisse
ment & travers la parol des tubes ef proveguent
la vaporisation d’une quantité correspondante
de celui-cl. Ce développement de chaleur est si
brutal que, méme une vaporisation rapide du
fluide de refroidissement ne peut la suivre d'une
fagon suffisamment rapide. En conséquence la
tempéralure du catalyseur des couches supé-
rieures s'éléve un peu au-dessus de la tempéra-
ture de marche nécessaire., Cette élévation de
fempérature active encore I’hydrogénation de
Poxvde de earbene de telle sarte que le taux de
transformalion et Tenlévement de la chaleur
dang la partie supérieure des charges de eataly-
setr subissent une élévation de ce fait méme.
Aux endroits siiués en-dessous des charges
de catalyseur, par exemple 4 'extrémilé de soriie
des tubes de refroidissement on poches de refroi-
dissement, le calalyseur me- provoque encore
qu'une faible transformation des yaz de synthése.
En conséquence, il ne se produit ici que de faildes
quantités de chaleur de réaction qui se laissent
par exemple facilement éliminer par de Peau se
vaporisant. Les calalyseurs de synthése de Yhy-
drogénation catalyfique de 'oxyde de carbone,
ont, dans cette maniére de travailler habituelle
jusqu’ici, leurs covchas inférieures 2 une tempé-
rature plus faible que celle des couches snpé-
vieures. Clest précisémeni 4 la partic inférieure
du four que la température de calalyse devrait
&lre un pen plus élevée que dans les couches su-
péricures du eatalyseur, grice 4 quoi an obtient
un laux de transformation encore satisfaisant
avec des gax fortement épuisés, et on pent
obienir unc admission de gaz dans le four et
une ulilisation régulidre du c¢atalyseur. Au licu
de ceci la lempérature plus basse 4 la partie
inféerieure de la conche de. catalyseur empéche
a transformation, d’ailleurs ralentie, des guz

| fortement &puisés. De ce fait Padmission de
Priz du fageicule : 100 francs. '
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gaz darns un four de synihdse ne peut 8tre &levée
4 un nivepu camme il serait possible dans le cas
d'une wutilisation régulitre. Ceci est valable
bien pour la synthise effectufée sous pression
normale eficctuée 4 la pression atmosphé-
rique, ct ulilisant principalement des cataly-
scurs au cobalt, que pour la synthése & des pres-
sions, supérienres mettant en euvre de préfé-
rence, des catalyseurs au fer. La capacité d’ad-
mission d*un four d’hydrogémation d’oxyde de
carbone est dome jusquliei, essenticllement
dépendante de Vaetivité du catalyscur el de Ja
curposition du gaz. .
On a trouvé gqu’on réalise un refroidissement
" de Ioin le meilleur et convenant facilement aux
conditions de marche dun four de catalyse peur
- Phydrogénation da Poxyde de carbone, si les
charges de catalyseur, se trouvanl damos le four
sont refroidies avee les fluides qui traversent le
four de catalyse dans le méme sens que les gaz
de synthése, Cemne fluide de refroidissement on
peut utiliser des liquides qui dans le precéde
de tefroidissement ne sout pascssentiellement
vaporisés comme des gaz et des vapeurs. Dans
Ie cas de la présente invention comme fluides de
refrnidissement liquide on peut employer de
préférence : Ieau, les hydracarbures, ou mé-
langes d'hydrocarbures, le mereure Poxyde de
diph¢ayle el dautres liquides usuels dams la
technique des échanges de chaleur. Comme fluide
de refroidissement gazeux ou & Pétat de vapeur,
conviennent particuliérement : les hydrocar-
hures gazeux, Ie gaz carhonique, Fazote, et sur-
tout la vapeur d’ean sous forme de vapeur
saturée ou surchaufiée. L’emploi de wvapeur
saturée, c’est-A-dire de vapeur ¢’eav humide pré-
sente Pavaniage que sa teneur en eau oceasionne
une capacité calorifigue élevée du milien de
refroidisscment.

Sur le dessin annexé on a représenté sehéma-
liquement, 4 titre d’exemple nullement limifa-
tif, nin mode de réalisation de Pinvention. Sur ce
‘dessin, est reprégentd en 1, un four de synthése
qui posséde de nombreux tubes de catalyse
verticaux 2, et dans lequel une plague de tole
periorée 3, empéche le catalyseur remplissant
les tubes 2 de tomber. Les. gaz de synthése
enirent en 4 dans le four. Les produils de syn-
thése v compris les gaz non trandformés
sortent par la tubulure 5. Le fluide de refroi-
dissement, utilisé sous forme de liquide, de gaz
ou de vapeur, entre parla conduite 6 & Ia partie
supérieure des tubes de catalyse et est évacué
4 la partie inférieure du four par la conduite 7,

Le mode de réalisation de I'mstaltation repri-
sentee schématiquement sur le dessin peut ftre
cinployé non seulement dans Ie cas des fours
tubulaires, mais aussi avee sucels dans le ras
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des fours 4 lamelles on autres genres de fours,
La bonne efficacit¢ d'un refroidissement 3 Paide
d'un courant duns le méme sens conformément
4 Yinvenlivn ivtervient aussi bien dans le eas
d’une synthése 4 Ia pression atmosphérigue que
daps celui d'une synthise & une pression supé-
rienre & la pression atmesphérique.

Efant donné que le fluide de refroidissement
au cours de son passage 4 travers la chambre
dc refroidissement s'échauffe, on peut dans le
cas d’un refroidissement avec un courant, de
méme sens, mainicnir des couches intérienres
du catalyseur 4 une température gquelque peu
plus Clevée, comme on peut le désirer pour
assurer une transformation complite dn gaz
et pour une utilisation régulidre du catalyseur.
Getie action a leu gréice au fait que le fluide de
refroidissement liguide ou sous forme de vapeuy
se réchaofie grice aux calories dégasées dans la
partie supérieare des conches du catalyseur el,
du fait de cette surchauffe, réchaulfc les couches
inférieures du catalyseur. Griee 4 cels sur toute
la longueur du catalyscur ef de Ia maniére désirée
on obtient une transfurmation régulidre des gaz
de synihésc, ce qui m'était pas possible avee los
refroidissements wsnels Jusquiei utilisant des
fluides bouillants 4 des pressions supérienres 4

- la pression atmesphérique.

Par changement de la vitesse du courant et de
la températore 4 laquelle les fluides de refroi-
dissement parcaurent le four de synthése, on peut
ajuster Veffet de refroidissernent au dégazement
de chaleur de ehaque calalyseur. Lorsqu’il faut
compter, dans les couches supérienres du eafa-
Ivseur, avee un Lrés fort dégagement de chalcur
la température d’entrée do fluide de refroidisse~
mert ast alars ealenlée de telle sorte qu'il exicte
entre Iuf et les couches supérieures du cataly-
seur une différence de température nécessaire
pour Pélimination rapide des guantités de cha-
leur dégagées. o

La température de synlthése est maintenue 4
Pexirémité inférfeare de la charge de chaleur
par exemuple supérieure de 6§-8° C 4 celle des
couches supérieures du eatalvseur, La tempéra-
ture du catalyseur augmentant vers le bas, con-
duit 4 wne utilisation essentiellement régnlidre
duo cafalyseur et améliore le {raitement des gaz
épuisés 8 Ia pariie intérieure du catalvsenr.
La charge du four de synthése peut grice au
proctdé suivant Tinvention &tre augmentée
notablement et dans les cas limites jusqu’a envi-
ront 201 fois sa havteur,

L'emploi de vapeur d’eau s'éevulant dang le
méme sens gue les gaz de synthése 3 travers le
four de eatalyse est particulidgrement avaniageux,
Cette vapeur est facile 4 obtenir et posséde une
capacité calorifique élevée, La pression de [onc-
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tionnement du fluide de refroidissement peul
élre maintenue de telle sorte que sa température
soit voisine du peint de rosée. Dans ce cas, la
capacité calorifique essentiellsment eélevie de
la vapeur d'eau humide peut &tre utilisée. il
[ant cependant utiliser des réeipients résis-
tants & In pressien, gui correspondent 4 la fen-
sion de wvapeur aux températures de citalyse

en guestion, On peut aussi utiliser de la vapeur .

d'eau - surchauffée, gui corresponde & une pres-
sion inférieure 4 celle de sa température dc con-
densatinn, et est intraduite dans la chambre de
refroidissement du four de eatalyse. [lans ce
cas, la chemisec sc refroidisscment duo four de
synthése peul étre conmstruite avee des parois
avant une résistance ncétablement plus faible.

D’autres détails apparaitront dans les exemples
ci-apres.

Fremple 1. —Un [our de syniliése rempli avee
un eatalvseur au cobalt habituel a éié refroidi
avee de Ia vapeur surchauffée, de telle sorte
gue le ealalyscur & Pentrée des gaz ait une tem-
pérature de 175° C. et a la sortie une tempé-
rature de 182¢ La pression de synthése s'éléve
a4 1 kgfem?, et, dans ce cas on a traité le gaz
ge synthase habituel conlenani environ 2 vo-
lumes d’livdrogéne powr 1 volume d'oxyde de
carbone. L'admission dans le four a été réglée
de ielle sorte gue, par heure, on fasse passer,
sur un velume de catalvscor 100 volunes de
gaz de synthése, On a obtenu un taux de {rans-
formation CO . H# 60-70 %,; la formation de
mélhane élait inférfeure & 6-8%.

Si Ie four au contraire, est refroidi avec de la
vapeur d’eau, circulant 4 contre-courant, il n'y
a pas de différence de températore essentielle
4 Pintérieur de la charge de catalyseur et le laux
e Lransformation du gaz était inferiear 4 30°%.

Exemple 2. — En cmployant le méme cataly-
geur de contact au coball, on a travaillé avec une
pression de syothése de 10 kgfem® On a fait
passer, par heure, par volume de catalyseur,
#00 valumes de gaz de synihése. L’élimination
de la chaleur de réaction avait lieu 4 P'aide de
vapeur d’cau saturée ou humide introdnite avee
une fempéraiure, une pression cf une vitesse
telles qu'a Tentrée les gaz de synthdse soient
4 une température de 170" C. A la sortie les gaz
onl une tempéralure qui géleve 4 178° € de
telie sorte que, dans la direclion du courant de
gaz, 4 I'intérieur de la charge de catalyseur, 1 sc
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praduit une augmentation de fempérature de
8° C. On a atieint un taux de transiormation de
€O 4+ H de 65-709%, dans ce eas 1a formation de
méthane était constammenl inférieure 4 6-7 9%,

Exemple 3. - Un four de synthése fonetion-
pani & 20 kg par em? a &#té rempli avee le méme
catulyseur de contact au cobait et uiilisé avec un
gaz de synthése qui présentait un rapport oxyde
de carbone-hydrogéne de 1 : 2, L'admission de
gaz dans le four s'¢levait, par heure, 3 600 vo-
lumes de gaz de synthése par volume de eataly-
scur, On a atieint constammenl un faux de trans.
[ormation de 72-75%,. La formation de méthane
reste Inférieure & 129, Le fnur a été relroidi
avee de Peau, sous pression circulant dansle
méme sens, qui cntrait & Ia téte du four et sor-
tait 4 J]a base. Les ouz de synthése fraversaient
aussi le four de haut en has, La tempéralure de
catalyse ¢'élevail dans le fluide de refroidisse-
ment, & lPentrée 4 170-175° ¢t 4 la sorfie 4
178-183° C.

BESIMF,

La présente invention a pnur objet un pro-
cédé pour le refroidissement des fours de syn-
thése pous Phydrogénation catalytique de Poxyde
de carhome, procéd¢é présentant les carzctéris-
ligues suivanies, considérées isolément ou en
combinaison

17 Les charges de catalysenr se trouvant dans
le four sont relroidies avee un fluide qui tra-
verse le four de catalyse dans le méme sens que
les gaz de synthése;

2v L’intensité de refroidissement est réglée
en falsanlt varier la température d'enirée cl la
vitesse de circulation du fluide de refroidisse-
ment;

3° La charge de ealalyseur est refroidie avee
de lx vapeur d’ean; _

4°¢ Ta charge de catalvsenr est refroidie avee
de Ia vapeur d’eau safurée ou humide:

‘5o Le refroidissement du catalyseur a len
& Taide de vapeur d’eau surchauffée, qui, sous
une pressien inférieure 4 sa pression de conden-
sation, traverse le four de calulyse;

G° La charge de catalyseur esl refroidie avee
des liquides, qui, cssentiellement, ne se vapo-
risent pas au cours du refroidisserment,

Suctéid dite : RGHRCHEMIE AKTIENGESTILSCHNALFT.

Dun pracuestion .

(r. Deat vE Loatdvie, André Anmuscarno o (3 ovssarp,

Tour la vente des fascicules, sadresser 3 PTMPROIERE NATIONALE, 27, rue da lz Conventiom, Taris (15).
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