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L5 présente invenfion se rapporte & des
perfectionnements dang le proeédsd chi-
migue en phase vapeur du type & solide
flniditia.

Y technique des catalyseurs finides est
maintenant snffisamment développée ponr
gre les ingénieurs verss dang 1'industrie
du pétrole et autres industries chimiques
on. conngissent les modes opératoires, D'unc
maniere générale daus cc procédé, on enire-
tient dens une chambre & réaction, uwe sus-
penglon dense de catalyseur en pondre au
sein d'une matidre gazense ou en vapemr
admizss dans ladite chambre. Ce phéno-
méne de mise en suspension s’effectue en
réglant la vitesse ascendante deg réuctifs
gazeux et en vapeur cntre certaines limi-
tes, suivant Jles dimensions pariledlaires
de calalyseur, es qui réalise une guspension
dense et tirbulente dudit catulyseur au

sein de la matitre gazenze. De nombreuses

ingtallations Industrielles de eracking ecata-
Iytique continu  ntilisant Ia fechnique du
eatalysenr fuidifié sant actuellement en ser-
viee, et, comme déjd dit, I'industrie est main-
tenant bien femilisrisée avew cc fype de
catalysenrs b avee letir mode 4 action.

La présentc invention sc rapporfe au
réclage {e réactions telles gue la syuthése
des  hydrocarhures,

9—00949

opération entidrement

différente, bien entendw, du eracking cata- '

Iytique en ce que ia premidre est fortement
exothermique ot pose des problémes spéeizux
qui lui somt propres. Olest ainsi que, dans
une imstallation industrislie dans laguelle
vn admet par jour dans les zones de réaction
3.977.100 matres cubes de gnz (eontonant
environ 3.537.500 métres eubes de CO 4 H?,
le reste &tant ©O? CHY, N2, cte), il me
dégage par heure au conrs de la réaction de
synthése des hydroearimres de T5.600.000 A
88.200.000 grandes ealories. Tl cst diffieils, en
raison de la grande quantité de chaleur déga-
gée, dans les conditions ordinairves de fone-
livnnenient, de mainfenir une iempérature
uniforme dans toute la zone de réaction. La
concentration en réactifs étunt maximar & la

| base de la ehambre de réaction (c’est-3-dire

i D'entrée des réactifs), c’est 14 qu’on doit
rencontrer les fompératures les plus élevies.

Un dey buis de la préscnte nvention est
de perfectionmner les réactions chimigues o
phses vapeur en présence 4’un eatalyseur en
poudre, fluidifié, en effectnant Ie réglage de

- la réaction, ¢b en particulier de la tempéra-

ture, d’une manitre plus rapide, ef plus éeo-
nomigue gu’aucun dey proeddés proposés
Jusgn’alots.

ile ge propose augsl: dentretenir une
température sensiblement nmiforme dans la

Prix du fascicude: 25 franecg.
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zone de réuetion ol s'effecine un prosessns
chimigue en phase vapeur fortement exother-
migune, selon la techilyue du eutalyseur flni-
difié, J’cntretenir duns cefte méme vone wos
température plus basse & s partic inférieure
que dans les régions plus &levées,

Ee dessin annexé veprésente sehématique-
ment et & fifre d’exemple seulement, une
Torme de véulisation préférés d’uppareil de
mise en cnvee de la présente invention.

Bien que ces perfectionnements solent
d'une applieation eéndrale, oa ve déerire en
détaily la présente invention dans son appli-
eation 4 In synthése d’hydroearbures et de
composés oxyeénds d hydrosarbures par réae-
o  mutnelle d’oxyde de  carbone ot
’hydrogéne,

Dans 1a fig. 1 représente une chambrs de
réuclion vertizale da type 4 paroi essentiel-
lement formeée d'nne parol eylindrigue ver-
ticale, & basc eonigue et fond supéricur con-
vexe, 4 la base du corps eylindrigue est dis-
posée une grille ou tamis & Le gaz infro-
duit formé d'un mélange d’oxyde de car-
hore et d’hydrogéne en proportions judi-
clansement calenlées conformément au pro-
céié ennnu, péndtre dans V'appareil par la
conduite 3 et arrive an fond de 1a chambre
de réaetion I, puis passe en directinn ascen-
dante & travees u erille G, dans la masse
principale du ecatalysenr C présent dans
ladite ehambre de réaction gous la forme
d’une smepension dense et turbulente. Le
eatalyzenr consiste en un mélange physique
d'un composant aetif et d’un dituant et il
est maintenu dang la chemhre de véaction
d’une manidre telle que les gaz qui v pénd-
trent viennent tout d’abord en eontaet avec
la partie inférienre de la masse du eataly
seur fAuvidifié, le mélange &anl plus viche en
diluant insrte & eet endreit que celui gu'on
rencontre ann voisinages dn sommet du lit
Toutes ces partimilarités seront plug eomplé-
tement déerites plus loin. Les gaz réaciion-
ncls passent A travers le 1it de catalysenr
flnidifié & des templratures i sous des pres-
sfong convenant & Ia synthése of enfrent en
contact avee le catalysenr dans des eondi-
tiong et pendant un temps iels que la trans-
formation désirée g'effectne. Ces eonditions
apératoires sont bien connues des spéeialistes
&f les perfectionnements de 1z présente inven-

—_— -

tinn n'ayant rien A voir aves les donndes
opératoives telles que la températurve, la pres-

sion et 1a durée de s&jour, il n'sst pas néeas- |

saire de donner des renseignemeants détaiilés
sar ves données. Les vapenrs ou gaz rése-
tionnels sortent du lit de eatalyszer Anidifié,
e’est-i-dive du lit dense de eatalyvsenr fuidi-
f[é dont la limite supérieurc est en certain
point L of, de 13, pagsent very Je sommet de
la chambre de réaetion. Aun-dessus dn ni-
vean L de Is phase dense dang Ta chambre
de réuetlon existe tme snspension en phase
diluée de eatalyseur an sein des gaz ou des
vapeurs. La pusition du niveau suprienr 1
de la phase dense est déierminée par 1a gnan-
tité de catalysenr, ¢ 'est-i-dire & nomhre de
kilogrammes de eatelysenr chargés dzns la
zone de réaction ef, bien entendu, par lu vi-
tesse des gaz qui traversent ec catalyseur en
direction aseendante. Les gaz ou vapenus,
avant de guitter Ia chambre de réaetion, pas-
sent & iravers plusienrs Adispositifs de eon-
taet entre gaz of solides connus eouramment
sous Ie nom de séparatenrs 3 evelone, dang
lesgmels les finey de eatalyssur on s cataly-
geur grossicr enirainé est Eliminé, ef, fnale-
ment, les gaz sortenl en téte par In con-
duite 39. Toutcelols, les gaz contiennent ordi-
nairement encore de faibles guaniités de eata-
lysenr s, pour en achever I'élimination, on
rafonle les gaz dans un on plusicurs dépous-
siéreurs 12 (habitnellement des préeipitatenrs
&leciriques) et on renvoie le catalysemy ginsi
ricupéré 4 lu chambre de réastion par la con-
duite 13 tandis que lcs gaz, zlors 4 peu prés
exempts de catalyseur, passent par la eon-
duite 14 dans wn svstéme de réeeption dn
prodult qu’il est inufile de déerive en datail,
1) suffit de dire que le produil beut est sou-
mis & me distillation fractionnés on & 4l
tres proeédés eonnus de raffinage en voe de
récupérer les produits désivés tels que le pas-
oil, lessence et sumilaires.

Yia chambre de réaction est ordinairement
porrviie 4'une condnite d'¢vaenation 16 par
laguelle on pent, fout aw moins périedigue-
ment, soutirer dn eatalysenr en vue de son
relrvidissement, si cela devient néeessaive,
puis le réintroduire dans la zong de réaction
apris refroidissement. T1 pent &ive &galement
néeessaire d’exiruire le catalysenr en vue de
sa régénération,
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Les perfestionnements intéresaant la zone
de réaction elleméme et la maniére dout clle
fonetionne, on a limits, dans oo but de sim-
pHeité, leg représentations du dessin & eelles
qui sont ndecssaives & l'illustration de Iz
prégente invention. Ceax qui sont an cou-
rant de ce type ¢’opération, rétabliront
d’enx-mémes les nombrenx dispositifs et
accessnivres Mméeanigues {(mon représentés)
tdds que pompes, dispositifs de rérlage ¢f de
mesure des déhits, préchauffeurs, échangours
de chalenr, ete.. inclus dang uoe installa-

tion industrielle en voe d= son fonctionne- -

ment rapide ot indunstriellement réalisable.

Comme on ’a préeédemment indiqué, le
catalyseur C qui est présent sous la forme
d’une suspension dense et turbulente dans
1a zone de réaction, consiste en un mélange
méeanique dnn eomposant aetif et d'un
diluant. e cemposant aetif et le dilwant
sont de dimensions partienlaires différentes
et, en raison de cefte différence et par suilc
d’un effet de classement on de décantation

on & la fois da alassement et de décantation, |

les particules Jes plus fineg du eamposant
actif oni fendanes & se coneentrer aux par-
ties supérienres du 1it de telle sorte que les
partidyles solides Inertes de la sumspension
dense sont plus concentrfes # la partis infé-
rienre dodit lit. Cette diffrence dang les
nuantités relatives de prodmit inerte et de

ratalyseur actif présenis dans la masse flui-

difife tend 4 dgaliser la température dans
toute 1a masse Auide ou snspension dense de
catalyseur en vépartissant ainsi la transfor-
matinn de oxyde de carbone sur fouts la

longuenr du lit. Eu 1’absence de diluant, il .

est évidont que, dang un lit ovdinaive de
catelysenr flutditié pulvérulent, la transfon
mation de 'oxyde de ecarbene (gul se trans-
forme plug rapidement gque Thydrogine) est
totale dans le premier guart du lit. En 4i-
luant le catalyseur aetit am moyen d’une
metiére merte dans 1a partie inféricure dudit
lit, la réuction se trouve &touffée ou ralentie
dans eetle région, ee gul améliore la régula-
rité de Vopfration, avee la conséquence avan-
tagense d'nne uniformité de. fempérature
dans tout e 1it Huidifié et une cansommation
sensiblement égale de (O et de % Le guw
de synthdse frais enfrant slors dans la cham-
hre de réaetion arrive tout d’shord en con-

[962.568]

tact aves tme masse de solides et de dijdant
gqui ne posside pas Pactivité catalysante des
parties du mélange catalytique qui s¢ lroave
dans les parties supérientes de li suspension
densa, avee ce résultat gue la transformation
dans la partié inférisure du lit flnide ou sus-
pension dense est eetardée ou Umitée ainsi
gue le dégagement de chalenr, Comme les
réactifs g’élévent dans le 1it, ils rencontrent

Go

un calalyseur progresgivement plus actif, |

¢’est-A-dire un mé&lange de solides dans lequel
le pourcentage du produit actif cst plus &levé.
Celte plus forte econcentration ¢n composant
getif plus fin cst maximum an voisinage du
gomnet de la sugpension dense de catalyseur
ou, en d’autres termes, dans Ta régidn woisine
dn niveau I dans le dessin.

Adnsl, dansg une chambre de réaction 3
catalysenr fluidifié dans laguelle le rapport
de la longusur au diamétre est de 4,8 cnvi-
ron, on meélange deux partics Ge gel de silice
de différentes dimensions particulaires. Lo
plus fine des dewx parties (60 ¢ en poids)
passe en totalité an tamis de 44 mierons fan-
dis gme la matidre plus grossiere (40 % en
poids) passe au tamls de 177 mierons mais
est retenme sur le famis de 149 microns. On
fait passer de l'air 4 travers lg mélange &
une vifesse suffisante ponr provoduer la flui-
difieation de la masse. La vitesse superficiells
est d’environ 22 em. par seconde. L'équi-
libre établi, ee yul demande uue heure on-
virom; on préldve dus Gchantillons 4 la base
¢t an gommet dn Bt Bnidifié de catalyseur.
Liéchantillon de la hase ne sontient gue
28 % de matidre passant au tamis de 44 mi-
erons. Li’échaniillon pris am sommef du lit
contient 5% % de particules inféricnres 2
44 mierons.

Q1 1’on fait un essat similairs an moyen
d’rm mélangs de Ffer en pomdre prossidre
(177 34 149 misrons)y dans la proportion.de
60 % co poids ot de 40 % en poids de
gol de silice fin (44 mierong), on obtient une
ségrégation similaive, Dans ect csspi, un
échantillon souliré au voisinage de Ia bhasc
du 1t contient 44 % de fincs et un dchantil-
lon, smliré au sominst du lit 77 % de fnes.
On a employé Uair comme gnz finidifiant. Sa
vitesge superficielle éteit de 22 oam. par se
aonfla,

On voit, par les essais el-dessus, que les
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dimensions partienlaives ont un effet plus
grand sur la ségrégation que la densité par-
ticnlaire et que la ségrégation d'un méiange
de denx gels de silice de dimensions parti-
culaives différentes est la méme que la séoré-
gation obtenme avee une poudre de fer dense
et nun zel de sflice relativement léger. Le
gecond  exsmple monire avantage 3 em-
plover une matidre grossidra comme dilnant
et une matiére fine comme prodwit zetif dn
it flnidifia,

Au cours d'8tudes effertiudes svee un cala-
Ivseur au cobalt et gel de silice mélangés, on
o frouvé gue les particules plus grossieres
tendaient & se concentrer dans la partic nfé-
ricure du lit fAaidifid. On a emplové 1air
comme gaz fluldifiant dans ces c¢ssois. Dans
'un d'sux, les dimensions particulaires du
gel de silice Staient de 349 4 71 microns, ct
ce gel &tait mélansé aves le catalyseur gu
aobalt. dang Ta porportion de 25 ¢ cn poids
de gel de silice pour 75 $% en poids de cata-
Iygewr am cobalt, la vitesse superficiells de
Tair &tant de 19 em par seconde. I'onr une
chambre eontenant un it fluoidifis dent la
hantenr &tait de 8,7 fols la larmeur, la con-
centration des parlicules {d'une dimension
supérienre 4 10 microns passait de 89 % en
un point situé & 15 cm de la bas: 3 83 %
en un polot situé & 80 em de ladite base. Le
catalyseur uu eobalt avaii la réparlition par-
tienlaire sulvante : ’

Dc 0 & 20 mierons, 28 ©¢ en poids;

De 20 4 40 microns, 16,5 % en poids;

De 40 4 80 microns, 27,8 ¢ en poids;

De 80 microns an-dessus, 32,8 % en poids,

Em angmentant 1a vitesse euperficielle dn
gaz jnsqu'a 22 em par ssconde, on obtient
un plus grand degré de ségrégation, savoir
de 92 9% de solides en un point dn lit silué
3 15 em de la base d'une dimension parti-
calaire supérieure & 20 mivvons ekl de 83 %
dog mémey partieules sn un point siteé &
30 em de eette méme base. Ceel représcutc
une différence de 9 < environ.

Jrang un aunfre eseal, on mélange du fer
mivérnlent avee du el de silice en poudre
de méme- distribution partienlaire, on, en
d aulres termes, composée du méme pourcen-
tage en poids de parficules de méme dimen-

-sion. 81 'on fluidile au moyen d'un gaz,

dans ["&lat d'égunilibre, on ne constate pas

-

de ségrégation appréciable on de coneentra-
tion en une muiitre on Pantre 4 nn niveau

- queleongue du lit.

D’'une maniére générale, on peut poser en
fait que, pour obienir une ségrémation entre
Ie catalyseur actif of son diluant, les dimen-
sions partienipires de cellesei doivent 8tre
an moins de deux & troks fois les dimensinns
partieniaires moyennes du catalysenr si on
désira obtenir, & la partic inlévieure du lit,
une coneentration en diluant. &1, d’antre
parl, on désire l'imverse, ¢’est-2-dire une
concentration du eatalysenr & la partic infé-
ricure du lit, ses dimensions particulaires
devront, naturellement, &tre alors de deus 4
trols fois celles du dilmant. Bn tout eas, pour
tne vifesse des guz d’au moing 9 & 12 om
par seconde, la concentration du dilnant on
du catalyseur actif pent &tre réglés & tout

nivean désiré, dany le fit, ef entre des limi-

fex rajsounables, en falsant varfer ia Aistei-
bution refative des dimeusions partieulaires
moyennes des deux metidres,

Tin ¢e qui coneerne les cxemples préeé-
dents, it est bien entendu qu’ils senf pure
ment illostratifs de Minvention et que l'on
peat employer fonte antre matidre inerte que
le gel de silice, par exemple diverscs argiles,
de la ponee, du sable et gutres, econeurrem-
ment avee ke fer on autre composé aetif tol
que le coball, le cuivre, les oxydes des mé-
tanx lourds ot autres, du momsnt que ie
eomposant actif est d’une dimension parfien-
laire plus faible que celle du diluant inerte.
Cee axpériences indiguent que o’est phths
la dimension partiewlaire que Ia densité yni
détermiine la ségrégation dont on & parlé vi-
dessns et en vertu de Jaquelle, par déeanta-
tion, ou clessement, les particules les plus
fines e eomposant actif sent plus eoneen-
trfées dans la partie supérieure de Ja phase
dense que ne le sont les partienles plus gros-
gitres, II cot naturellement bisn entendn que,
selon le eatalyseur et le diluant, la vitesse
superfieielle des gaz sscendanis doit &tre
maintenne entre les limites eonvenanl & 1z
flnidifleation, c’est-A-dire, ordinairement, en-
ire 15 et 90 em par seeonde. On fera remar-
quer i ce gujet gus ces expériences indiguent
gue le classement on ségrégation des pari-
euleg plus fincs, coniennes dans la partie su-
périenre de la phase dense ne se produit pasg
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d'une manidre appréeiable quand la vitesse -

superficielle des gaz onm vapeurs ascendant
est de Vordre de § & § e par seconde.

Fin résumant hrisvement, les présents THer-
b fectiommements impliguent, en particulier,
celfe conception des proeédis de catalyse
finide tels que la synthése des hydrocarhures,
au moyen & 'oxyde de carbone ¢t d’hydrogine
comme gaz de charge, of d'un lit fuidifié de

10 eatalyscur contenant au moing nn eomposant

actif et un composant diluant, es dernier pos-
sédant une dimension particulaire moyenna
snpérieure 4 celle du composanl sctif, grice
i gquoi on entretient une température plus

1h uniforme dans tont la Jit deo eatalyscur par

suite d'une econcentration plus grande du
eomposant actif & 1a partie snpérienre dc ka

suspension dense et une coneeniration pro- |

portionnellement plus faible & la pavtie infé-

20 rienre du lit, de telle sorte que la tempéra-
ture réguant dans la masse du catalyscur se.

maintient en prineipe au niveau uniforme dé-
8iré, sans surchanffes loeales ou températures
excessives. Toumme on l’a nréeddemment in-

nb diqué, la présente invention eomprend égale-

ment, dans son cadve, la réalisation dune
concentration suffisante en matidre grossicre
inerte & la base de la zone de réaction ou dn
lit. dense et turbuleni de surte gqu’il régne

do dans estte partie inférieure du lit une tem-

pérature plus basse que dans les points plus
éluvis,

L’invention n’est, bien entendu, pas Hmi-
tée aux exemples de mise en cuvre préeisé.
35 menl déerits ot ausquels on peut appurter
tontez modifieations dvidentes pour les tech-
nielens.

ElsumB.

Perlectionnements & la synthise conlinue
ko des hydrovarbures, par catalysenr solide Oui-

5
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difié, ecaractérisés notamment par les points
cl-aprés considérés séparément ou en com-
binaisens : v

a. On refonle un mélange d'oxyde de car-
bone et d’hydrogine dans nne zone de réac-
tion eontenant un eatalysenr comprenant un
composant dilwant ¢t ur composant actif,
ces composants Eant sous forme finement
diviste eb le composant actil du eatalyscur
ftant dune dimension particulaire plus pe-
tite gue eelle du composant diluant; on entre-
tient un 1t dense fluidifif de catalysenr dans
la zone de réaction en réglant la vitesse sn-
perficielle des gaz aseendants et on déter-

ming les dimensions particulaires des com-

posanis pour avoir ume congehtrabionn con
composant actif plus grande & la partie supé-
rieure dudit lif, et égaliser duns ce dernier
leg conditions de température par suppres-
sion de la réaction & la partie inférienre;

b. Dans les réactions en phase vapeur la
réaction chimigque a liew & la partie infé-

50
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ricure du 16 Awidifié 4 une vitesse réduite -

en raison de la présence din composant di-
Inant en quantité prépondérante;

¢ On mainitient le lif du eatalysenr dans
des econditions de température, de pression
et de débit néeessaires & la transformation
désirée; '

d, Le composant actif du catalyseur est
du fer en poudre et le eomposant diluant
est du gel de silice;

6. La réactivn est appliqués & un mélanee
d’vxyde -de varbone b d'hydrogéne,

STANDARD OIL DEVELOPMENT Gomrssy.
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