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mérsékleten, katalizator jelenlétében olefinekké, szinté- ben végbemené szénlerakodas megakadalyozasara mo-
z1sgazza torténd étalakitdsara (konverziojara), melynek lekularis allapot oxigént tartalmazé gazt hasznalnak.
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A talilmany targya eljaras szénhidrogének 4talakitasa-
ra, amelynek egy ,,on-line” 1épése van a szénlerakdda-
sok eltavolitasara.

A szénhidrogén-atalakitasi (konverzi6s) eljarasok-
kal, killondsen magas hémérsékleten végzett kataliti-
kus eljarasokkal kapcsolatos egyik probléma a szénlera-
kodas a reaktorkamréban. A szénlerakodas vagy ,,oda-
siilés” a reaktorkamra falain és/vagy a reaktorkamraban
1évé katalizator feliiletén torténhet. A reaktorfalon torté-
nd szénlerakodas csokkenti a héatadast, okozhat nyo-
masesés-novekedést és végiil is reakci-hatasfokcsok-
kenést. Hasonloképpen a katalizdtorokon végbemend
szénlerakodas csokkenti a hatasfokot, ami csokkentett
konverzi6t és/vagy szelektivitast eredményez.

A katalizatorokon és a reaktorkamra falain végbeme-
nd koromlerakédas a nehezebb szénhidrogén-nyers-
anyagok feldolgozasandl jelent 4ltalaban nagyobb prob-
1émét. A molekulak viszonylag kisebb illékonysaga ko-
vetkeztében valosziniibb, hogy a kondenzacié a kataliza-
tor porusaiban vagy a reaktorfalon torténik, és ha a kon-
denzici6 megtortént, akkor a kokszosodast elGidézé
reakciok, mint a polimerizacié és a dehidrogénezbdés,
felgyorsulhatnak. Az iiledéket tartalmazé nyersanyagok-
nak nagy a hajlamuk a szénlerakddasra. Ez érvényes a
fizikai és kémiai hatdsokra is. A vakuumozés utdni ma-
radékot tartalmazo nyersanyagok igen nagy, aszfalt-
anyagoknak nevezett molekuldkat tartalmaznak, me-
lyek forraspontja akar 1000 °C is lehet. Az ilyen mole-
kulék nem ill6 természete meggyorsitja a kokszosodést.
Ezen tulmenden az iiledékanyagok viszonylag nagy
mennyiségl aromas molekulat tartalmaznak. Ezeknek
kicsi a hidrogén/szén ardnyuk, és polimerizacids reak-
ciok utjan gocképzd helyekként képesek hatni.

Ha a szénlerakddas el nem tiirhetd szintet ér el, ak-
kor az eljarast le kell allitani, és a szenet el kell tavolita-
ni. A széneltdvolitdst vagy kokszmentesitést tipikusan
g0z jelenlétében végzett gazositas vagy levegd jelenlé-
tében végzett égetés, vagy e kett kombinaldsa ttjan vé-
gezzik. Alternativ médon nagynyomasti vizsugar is
hasznalhato a szénrétegek reaktorfalrdl torténd eltavoli-
tasara. Ha a szenet eltavolitottuk, az eljaras Gjrainditha-
t0. Ennek a kezelési modszernek nyilvanvalé hatranya
az az idéveszteség, amit a folyamat ledllitasa és Gjrain-
ditasa okoz.

A 4917 787 szdmu amerikai egyesiilt 4llamokbeli
szabadalmi lefrds egy olyan modszert ismertet, mely-
nek célja a fentiekben emlitett problémaknak azaltal tor-
ténd megoldasa, hogy egy on-line kokszmentesité mod-
szert fejlesztettek ki, amelynek sorén a krakkolasi folya-
matot id6szakonként megallitjak, és a betaplalt szénhid-
rogén-alapanyagot egy géztartalmu betaplalt alapanyag-
ra cserélik ki olyan idGtartamra, amely elegend6 ahhoz,
hogy a szénlerakodast csokkentse. A szénhidrogén-be-
taplalast leallitjak, és az égbbe egy metan-hidrogén/oxi-
gén elegyet taplalnak. A reaktorba ezenkiviil tovabbi
mennyiségl g6zt vezetnek, és a kokszmentesitést géz
hatdsara 1200 °C-ot meghalad6 hémérsékleten végzik,
ami a szenet a reaktor pirolizisterében elgazositja.

Azt taldltuk, hogy a szénhidrogén konverziés el-
Jarasokba olyan on-line kokszmentesités foglalhato be,
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amelynél a kokszmentesits szer egy gdziizemanyag és
egy oxigéntartalmu gaz keveréke.

A jelen taldlmany eljarast szolgaltat folyékony pa-
raffint tartalmazé szénhidrogén atalakitdsara (konver-
zi0jara), amely a kovetkez8 1épésekbdl all:

a) a folyékony szénhidrogénnek és egy molekuléris
oxigént tartalmazo gaznak a keverékét reaktorkam-
raban részlegesen olyan katalizitorral égetjiik el,
amely az égést a normalis, lizemanyagdiis lobbanasi
hatéron tul elviselni képes, mimellett a keverékben
a szénhidrogén oxigénhez viszonyitott sztdchiomet-
riai ardnya nagyobb, mint a szén-dioxidda és vizzé
torténd tokéletes elégetéshez sziikséges sztochio-
metriai arany, ily médon a reaktorkamraban egy ter-
mékaramot és egy szénlerakddast hozunk 1étre;

az a) lépésben a folyékony szénhidrogént és moleku-
laris oxigént tartalmazo gazkeveréket idékozonként
egy lizemanyagban dus, széntartalmi gdzadrammal
cseréljiik ki elegend6 id6re ahhoz, hogy ezzel a reak-
torkamrabol a szénlerakodast legalabb részben elta-
volitsuk.

A jelen talalmany céljara az lizemanyagban dus,
széntartalmu gézt ugy definialjuk, hogy az egy gaz ala-
ki, széntartalmi iizemanyagnak és egy oxigéntartalmu
gaznak olyan keveréke, melyben az ilizemanyagnak az
oxigénhez viszonyitott ardnya a tokéletes elégetéshez
sziikséges sztdchiometriai aranynak 2,5-13,5-szerese.

A taldlmany céljéra szolgalé reaktorkamranak négy
régidja van: katalizatorfivoka, katalizator, elfojtokata-
lizétor és elfojto/hiitd régio.

A taldlmény szerinti eljarasnak az az elénye, hogy
nem kell az eljarast ledllitani azért, hogy egy kiilon
kokszmentesitési miveletet hajtsunk végre, ami igen
munkaigényes lehet, és az adott egység termelSkapacita-
sat csokkentheti. A jelen eljardsnak tovabbi elénye az,
hogy a szokdsos kokszmentesitd eljarasoktol eltéréen
csak egy, a reaktorkamréat koveté berendezéssort igé-
nyel, mert a kokszmentesités termékei kompatibilisek a
f6 termékarammal. Ezen tilmenden, az iizemanyag
megfeleld megvalasztasa esetén a giz alaki iizemanyag-
nak legalabbis egy része a kivant termékké alakithat6.
A termékkihozatal ezért a kokszmentesités alatt fenntart-
hato és javithato.

Az lizemanyagdus nyersanyag mint kokszmentesitd
szer hasznélata meglepd, mert a definiciénak megfelelG-
en a keverék nem tartalmaz elegendd oxigént maganak
az lzemanyagnak az elégetéséhez. Valoban az volna
vérhato, hogy egy tovabbi szénforrasnak a reaktorkam-
raba iizemanyagban dus koriilmények kozétti bevezeté-
se kovetkeztében a kokszosodés megnévekedhet.

A jelen talalmany szerinti eljaras folyékony, paraf-
fintartalmi szénhidrogén-nyersanyag, kiilénsen nehéz
paraffin-szénhidrogének atalakitasira (konverzidjara)
szolgal. Alkalmas eljarasok kozé tartozik az olefinek
gyartasa paraffintartalm( nyersanyagbdl, a szintézis-
gaz-termelés paraffintartalmi nyersanyagbél vagy szin-
tezisgaz és olefinek keverékébdl. A termék minSsége a
reakciokoriilményektdl fligg.

A szénhidrogén-nyersanyag egy vagy t6bb paraffint
tartalmazé folyékony szénhidrogén. Alkalmas folyé-
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kony, paraffintartalmi szénhidrogének kozé tartoznak
a konnyiibenzin, a gazolaj, a vikuumgézolaj, a finomi-
tasi hulladékok, atmoszferikus maradékok, vakuumma-
radékok, a nyers- vagy tiizelGolajban, vagy ezek keveré-
keiben 1év6 folyékony szénhidrogének. A szénhidro-
gén-nyersanyagban kivant esetben tovabbi nyersanyag-
komponensek is lehetnek. igy kiilénosen metan, etén,
propan, butdn és ezek keverékei is betaplalhatok a fo-
lyékony szénhidrogén-nyersanyaggal a reaktorkamra-
ba. Tovabbi gdzok, mint szén-dioxid, hidrogén, nitro-
geén, szén-monoxid vagy g6z is betapldlhaté a nyers-
anyagaramba.

A folyékony szénhidrogén-nyersanyag folyékony al-
lapotban taplilhaté kozvetleniil a reaktorba, vagy ha ez
lehetséges, elparologtathat6 a reaktorkamraba torténd
betdplalas el6tt. Ha a szénhidrogént kozvetleniil taplal-
Juk a reaktorba, akkor a folyékony szénhidrogént kis
cseppekbdl 4llo permet alakjaban juttatjuk a reaktor-
kamréba ugy, hogy ez részleges elparologtatast és ho-
mogeén keveredést eredményezhet. Barmilyen folyadék-
permet eldallitasra alkalmas berendezés hasznalhato.
Alkalmas médon a folyékony szénhidrogén-nyersanya-
got fiivokan at taplaljuk be.

A folyékony szénhidrogént és az oxigéntartalmi
gazt Ugy keverjiik ossze, hogy olyan szénhidrogén/oxi-
gen sztbchiometriai aranyt biztositsunk, amely nagyobb
mint a szén-dioxidda és vizzé torténd tokéletes elégetés-
hez sziikséges sztochiometriai arany. A szénhidrogén és
az oxigéntartalmu gaz a katalizatorral t6rténé érintkezte-
tés el6tt elémelegithetd.

A molekularis oxigént tartalmazo gaz alkalmas mo-
don levegd-, oxigén- vagy leveg6/oxigén elegy lehet,
elénydsen oxigén. A molekularis oxigéntartalmi gaz
iners gézzal, mint nitrogénnel, héliummal vagy argon-
nal higithatg.

A szénhidrogén-konverzios eljaras termékei a reak-
ciokorilményektdl fiiggnek. Ha az eljaras célja olefin-
termelés, akkor a paraffintartalmi szénhidrogén oxigén-
tartalm gazzal lehet keverve olyan szénhidrogén/oxi-
gén sztochiometriai ardnyban, amely alkalmas modon
5-13,5-szerese a szén-dioxidd4 és vizzé torténd tokéle-
tes elégetéshez sziikséges sztdchiometriai arAnynak. Az
arany elényds modon 5-9-szerese a szén-dioxidda és
vizzé torténd tokéletes elégetéshez sziikséges sztochio-
metriai aranynak.

A folyékony szénhidrogén-nyersanyagot és az oxi-
geéntartalmu gazt a katalizatorral érintkeztetjiik, amely
az égés fenntartdsara képes. A katalizator elsérendii sze-
repe a gazelegy részleges elégetésének stabilizalasa,
amely kiilénben nem lenne langra lobbanthaté.

A katalizator alkalmas médon egy hordozés, az ele-
mek periddusos rendszere VIIL csoportjiba tartozd
fém. E VIIL csoportba a vas, kobalt, nikkel, ruténium,
r6dium, pallddium, ozmium, iridium és platina tartoz-
nak. A fém el6nydsen platina vagy pallidium, vagy
ezek keveréke. A katalizétor el6nyosen 0,11 témeg%,
elénydsen 0,25--0,5 tomeg% fémet tartalmaz. A hordo-
zbanyagok széles skildja a szakemberek elStt jol is-
mert. A jelen taldlméany szerinti eljardsnal elénydsen
hasznalt hordozéanyag az aluminium-oxid. A hordozé-
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anyag lehet gébmb vagy egyéb szemcsés alakid. A hordo-
zbanyag lehet egy mas szubsztratumra felvitt vékony ré-
teg vagy bevonat is. A szubsztratum lehet egy 1ényegé-
ben folytonos, sokcsatornds keramiaszerkezet, mint
hab vagy szabélyos csatornakat tartalmazo monolit. Az
elényds bevonattal ellatott szubsztratumkombinacid
gamma-aluminium-oxiddal bevont litium-aluminium-
szilikat habanyag.

A katalizitor gy allithat6 eld, hogy a hordozbanya-
got egy, a szakemberek altal jol ismert modszerrel plati-
na- és/vagy palladiumkeverékkel toltjilk meg. Az anya-
got azutan 1200 °C-on hékezeljiik, miel6tt azt a jelen ta-
lalmény szerinti eljarasnal hasznalnank fel. Adott eset-
ben az anyag katalizatorként torténd felhasznalasa el6tt
aprithato.

A szénhidrogén-nyersanyag és az oxigéntartalmi
gdz a reaktorkamraba alkalmas modon 10 000 6ra-!
Orankénti térsebességnél nagyobb, elénydsen
20 000 éra-! oranként térsebességnél nagyobb, legeld-
nyosebben 100 000 éra-! drankénti térsebességnél na-
gyobb sebességgel vezethetS be. Természetesen figye-
lembe kell venni, hogy az optimalis 6rankénti gaz térse-
bessége fligg a betaplalt anyagtol és a nyomastol. A je-
len taladlmany céljaira az Orankénti gz térsebességét
(GHSV) a kdvetkezd dsszefiiggés hatirozza meg.

betdplalt osszes térfogat (NTP)
0
1d6 x katalizatoragy-térfogat

(NTP=normal hémérséklet).

Az eljarast 600—1200 °C, elénydsen 700-1100 °C,
legelényosebben 750—1050 °C hdmérsékleten hajtjuk
végre.

Ha a jelen talalmény szerinti eljarast szintézisgaz
termelésére hasznéljuk, akkor a paraffintartalmi nyers-
anyag az oxigéntartalmi gazzal alkalmas médon olyan
sztdchiometriai ardnyban keverhet, amely a szén-dio-
xidda és vizzé torténd tokéletes elégetéshez sziikséges
sztéchiometriai aranynak 1,1-5-szerese. Az arany el6-
ny0sen 2-4-szerese, legel6nyosebben 2,8-3,5-szerese
a szén-dioxidda és vizzé torténd tokéletes elégetéshez
sziikséges sztochiometriai aranynak.

A szénhidrogén-nyersanyagot és az oxigéntartalmu
gazt szintézisgdz termelésére alkalmas katalizatorral
érintkeztetjiik. Az ilyen katalizatornak gézreformalé ha-
tdsa van. A katalizator lehet valamely, megfelelé hordo-
zbanyagra felvitt platinacsoportbeli fém. A katalizator
elénydsen platina, rédium, palladium, nikkel vagy ezek
keveréke. A hordozoanyag alkalmas médon valami-
lyen keramiaanyag, példaul kalcium-aluminat, alumi-
nium-oxid vagy aluminium-szilikat.

A szénhidrogén-nyersanyag és az oxigéntartalmu
gédz 10 000100 000 6ra-! éranként térsebességgel tap-
lalhaté a reaktorkamréba.

A szintézisgaz-termel6 eljards 850—1200 °C, eld-
ny6sen 1000-1100 °C, kiléndsen elénydsen
1050-1090 °C hémérsékleten végezhetd.

A jelen talalmany szerinti eljaras ,,on-line” eljarast
szolgaltat a reaktorkamraban, kiilondsen a kataliztorok-
ban képz6dott szénlerakodasok eltdvolitasara. A koksz-
mentesitési lépést Ggy végezziik, hogy a betaplalt szén-
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hidrogént és oxigéntartalmi gzt lizemanyagban dis
széntartalm gézzal helyettesitjiik. Természetesen figye-
lembe kell venni, hogy a szénhidrogén-betaplalds meg-
sziintetését és az lizemanyagban dus gizaram bevezeté-
sét (gy végezzik, hogy a reakcidkériilményeket, kiilo-
nosen a hdmérsékletet eldnyds moédon 750 °C felett tart-
Juk. Az lizemanyagban dus giz egy gaz alak(, széntar-
talmu lizemanyagbol és egy oxigéntartalmi gazbol 4ll.
A gaz alakii lizemanyag alkalmas médon metan, etén,
propan, butdn, szén-monoxid vagy ezek keveréke.
Adott esetben az lizemanyaggal egyiitt hidrogén taplal-
haté be. Az oxigéntartalmi géz lehet levegd, oxigén
vagy ezek elegye, amely adott esetben inert gazzal,
mint nitrogénnel van higitva. Elényés, ha az oxigéntar-
talmu gaz oxigén. A giz alakq, széntartalmi iizemanya-
got és az oxigéntartalmi gazt alkalmas modon olyan
aranyban keverjiik, amely a tokéletes elégetéshez sziik-
séges sztdchiometriai arinynak 2,5-13,5-szerese, elG-
nydsen 5-9-szerese. A sztochiometriai ardny természe-
tesen fiiggeni fog a megvalasztott gaz alaku iizemanyag
minGségétdl.

A kokszeltavolitasi 1épést a szénhidrogén-atalakitasi
eljars folyaman id6kozonként hajtjuk végre. A koksz-
eltavolitasi lépés akkor kezdhetd meg, amikor elegendd
mennyiségl koksz képz6dott ahhoz, hogy az mér prob-
1émét okozzon az eljarasban. A kokszképzdés mértéké-
nek felismerésére szdmos indikator hasznalhaté fel. Ilye-
nek jellegzetes modon a reaktoron és/vagy katalizato-
ron beliili nyomaésesés-csokkenés, a reaktor/katalizator
héfokprofiljanak valtozasa, valamint a termékkihozatal
valtozdsa, amelyek a szénlerakddas jelentSs novekedé-
sére utalnak. Figyelembe kell venni természetesen,
hogy a kokszmentesités gyakorisaga és a kokszmentesi-
tési lépés idStartama fiigg a betaplalt szénhidrogén mi-
néségétdl, és ily modon a szénlerakodas mértékétsl,
A kokszmentesitési lépést alkalmas mddon 5 perctél
tobb 6réig terjedd id6 alatt, elénydsen 1 6ranal rovidebb
1d6 alatt hajtjuk végre.

Az lizemanyagban dis gizaram alkalmas modon
10 000 6ra-!-nél nagyobb, elénydsen 20 000 6ra-!-nél
nagyobb, legelényosebben 100 000 6ra-!-nél nagyobb
orankénti térfogatsebességgel vezethetd be a reaktor-
kamraba.

A jelen talalmény szerinti kokszmentesitési 1épést al-
kalmas modon 500—1500 °C, elénydsen 5501250 °C,
kiilondsen elénydsen 600—1000 °C kozotti hémérsékle-
ten végezzilk. Annak érdekében, hogy ezt a hdfokot
fenntartsuk, sziikség lehet arra, hogy a kokszmentesité-
si lépés alatt a kokszmentesitd gazelegy sztochiometriai
ardnyat valtoztassuk.

A jelen talalmanynak egy kiilonds elénye, hogy a
kokszmentesit3 1épés a reaktorkamra kiilonboz8 részei-
be iranyithat6. Mint ezt fentebb jeleztiik, szén rakédhat
le a katalizatoron és/vagy a reaktorkamra falain. A koksz-
mentesitési 1épés reakciokorilményeinek megvalasztasa
Utjén e teriiletek egyike vagy mindkettSje egyiitt vagy
kiilon-kiilon kezelhetd. Ahol arra van sziikség, hogy a
szénlerakodasokat a katalizatorrdl eltavolitsuk, ott eld-
nyds, ha a katalizator héfoka legalabb 1000 °C. A katali-
zator az oxigént lényegében teljesen elfogyasztja. Ha a
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szénlerakodast a reaktorkamra falardl el kivanjuk ta-
volitani, akkor elény6s, ha a katalizitoragy héfokat
850 °C-nél alacsonyabban tartjuk, és megakadalyozzuk,
hogy a katalizator az oxigént teljesen elfogyassza. Szak-
ember szimaira természetesen érthetd, hogy a reakcid-
kériilményeket a betaplalt anyag Osszetételének és a tér-
fogatsebességeknek szabalyozasaval érjiik el.

A taldlmany szerinti szénhidrogén-atalakitasi (kon-
verzios) eljards — beleértve a kokszmentesitési 1épést —
atmoszferikus nyoméson vagy megemelt nyomason
hajthaté végre. Ha megemelt nyomas alkalmazasara,
példaul 5 bar-nal nagyobb abszolit nyomdasra van sziik-
ség, akkor az eljaras 50 bar-ig terjedd, elénydsen
40 bar-ig terjedd, legeldnydsebben 30 bar-ig terjeds
abszoliit nyoméson végezhetd.

Ha az eljarast megemelt nyomason hajtjuk végre,
akkor a reaktorkamrabél tdvozé reakcidtermékeket le
lehet hiiteni, hogy a tovabbi reakcidkat elkeriiljiik. A le-
hiitési 1épés killonosen alkalmas olefinek elGallitasanal.
A reakcioterméket a képz6déstSl szémitott 50 ms alatt
lehitjilk. Ha a termék szintézisgaz, akkor a lehiitést
megel6z6en a reakcidelem tartdzkodasi ideje nagyobb
mint 50 ms. Figyelembe kell venni természetesen, hogy
a termek képzédése és a lehlitési aktus kozétti megki-
vént id6 fiiggeni fog a reakciokoriilményektdl, példaul
héfoktol és nyomastdl.

A termékek a gézkrakkolasi technologiaban szoka-
sos tipusu gyors hGcserélGkkel hiithetdk le. Az indirekt
hécserélokon tilmenden vagy azok helyett kozvetlen
hiités is hasznalhat6. Alkalmas hdtéfolyadékok kozé
tartozik a viz és a szénhidrogének, mint az etan vagy a
konnyiibenzin. Az elébbiekben emlitett héfokon és nyo-
méson a szénhidrogén hiitéfolyadék egy része krakkol-
haté, hogy tovabbi olefintermékeket juttassunk a tavo-
z6 anyagaramba. Az ilyen szénhidrogén hiit6folyadéko-
kat reaktiv hitfolyadékoknak nevezziik.

A hiitéfolyadék mennyisége és az e célra hasznalha-
t0 folyadék megvalasztasa a termékanyagiram héfoks-
tol fiigg. Adott esetben egy masodik hitéfolyadék,
mint viz hasznalhato, ha az eljarasban szénhidrogén-fo-
lyadékot hasznalunk.

Az eljarés barmilyen alkalmas reaktorban, példaul fix
agyas, Orvényagyas vagy drasztott agyas reaktorban végez-
hetd. El6nyds az eljarast fix 4gyas reaktorban végezni.

A jelen taldlmény szerinti eljaras egyetlen reaktor-
ban hajthaté végre. Alternativ médon az eljarasban
tobb, parhuzamosan kapcsolt reaktor is alkalmazhato,
melyeknek kozos hiité- és szeparaloberendezésiik van.
A reaktorok szama ugy valaszthaté meg, hogy mikoz-
ben az egyik reaktort kokszmentesitjiik, a masikban (a
tobbiben) a szénhidrogén-atalakitast végezziik. Alkal-
mas médon az eljarasban legaldbb két, elényésen ha-
rom, kiilénésen elénydsen négy reaktort alkalmazunk.

Ha a szénhidrogén-konverzios eljaras célja olefinek
termelése, akkor a jelen talalmany szerinti eljaras termé-
kei foként etén, propén, butének és pentének. Ezeken a
termékeken tulmenden szén-monoxid, aromas szénhid-
rogének, metan, acetilén, viz, hidrogén és szén-dioxid
gyarthat6. Ha a szénhidrogén-konverzios eljaras célja
szintézisgaz termelése, akkor a termék természetesen el-
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sGsorban szén-monoxid és hidrogén. Kis mennyiségi
szén-dioxid, viz és metdn is nyerhetd. A kivant terméke-
ket a reaktorkamrabdl elényds médon egy erds gaz-
drammal gyorsan eltavolitjuk.

A talalményt részletesebben a kovetkez6 példakban
irjuk le.

1. példa
Olefintermelésre szolgalo keramia habkatalizator eléal-
litasa

A gamma-aluminium-oxiddal bevont porézus li-
tium-aluminium-szilikat hab hordozéanyagot a Morgan
Motroc plc cégtdl szereztik be. A habanyagot plati-
na/pallddium tetramin-fém-klorid-sok oldataval mos-
tuk, a hordozdanyagon vakuummal atszivattuk, szaritot-
tuk, és végiil 1200 °C héfokon 12 éran 4t égettiik ki.
A habanyag impregnalasat ugy ellendriztiik, hogy mér-
tiik a hab éltal abszorbealt folyadék térfogatat, mig a ka-
talizator-végtermék 0,25 tdmeg%-ot vett fel. A hdke-
zelt katalizatort ismét impregnaltuk a platina/palladium
oldattal és levegén 200 °C héfokon hevitettiik.

2. példa
A kdzépolaj-tizemanyag/etdin konverzicja olefinekké

A PtPd-vel bevont kerdmia habkatalizatort (4tmérg
kortlbelill 28 mm x 30 mm hossz) kvarcbélésii, hengeres
fémreaktorba (koriilbeliil 30 mm 4tmér8, 130 mm hossz)
toltottiik. A katalizatorréteg fels feliilete 20 mm-re volt
elhelyezve az 6rvényagyas iker-porlasztofivoka csucss-
t0l, és a fivoka és a katalizatorfeliilet kozotti teriilet k-
posra volt kiképezve, hogy megfeleljen a permet szogé-
nek. A reaktor szigeteléssel volt burkolva, hogy csok-
kentsiik a komyezetbe t6rténd hGveszteséget, és a reak-
tor szamos pontjin hoérzékeld elemek voltak elhelyez-
ve. A reaktor aljat csatlakoztattuk a cseppfolyods termé-
kek kondenzalasara szolgélé berendezéshez, mely lehetd-
Vvé tette az eltavozo gaz alaki termék analizisét.

Etant (3,08 g/perc sebességgel), hidrogént (0,09 g/perc
sebességgel) és nitrogént (1,5 g/perc sebességgel) bocsa-
tottunk 4t egy elémelegitd berendezésen a reaktorba at-
moszferikus nyomason, amig 90 °C-os katalizitor-hé-
mérsékletet értiink el. Kis mennyiségli oxigéndram be-
Juttatdsa azonnal megemelte a katalizator hGmérsékletét,
és az aramlasi sebességeket a kovetkez8 értékekre allitot-
tuk be: etdn=3,72 g/perc, oxigén=1,80 g/perc, nitro-
gén=1,53 g/perc és hidrogén=0 g/perc. Ez 800 °C ka-
talizator-h6fokot eredményezett. Az ezt kovetd gazkro-
matografids analizis bels6 sztenderdje céljara nitrogént
tapléltunk be, amire a jelen talalmény szerinti eljérasnal
nincs szitkség. A termékanalizis e koriilmények kozott
az 1. tablazat 1. oszlopaban feltiintetett adatokat szolgal-
tatta. Meg kell jegyezniink, hogy ebben az allapotban a
rendszer nem érte el a termikus egyensulyt, és a tablazat
1. oszlopaban szerepld adatok jelentds reakciGhd-vesz-
teségre utalnak. Az adatok kokszképz8dést sem jelez-
nek, ami azt jelzi, hogy a reaktorban nincs jelentés szén-
lerakodas.

Rovid, a stabilizalodast lehetdvé tevé id6 utin az
etdndramlds sebességét 2,42 g/percre csokkentettik, és
porlaszt6fivokéan at (a II. tdblazatban feltiintetett) ko-
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zépolaj-lizemanyagot taplaltunk be 4,93 g/perc sebes-
séggel. Az oxigénmennyiséget 2,99 g/percre noveltiik,
hogy a katalizator héfokat 800 °C felett tartsuk. Az e
koriilmények kozott kapott termékeket az 1. tablazat 2.
oszlopa tiinteti fel. E kisérletben ilyen koriilmények ko-
z6tt 40 perc id6tartamon 4t a katalizator kokszosod4sat
figyeltiik meg. Ezt a katalizator héfokcsokkenései és a
reaktor katalizator alatti h6fokemelkedése jellemezték.

A kokszmentesités miiveletét azzal kezdtiik, hogy a
kozépolaj-tizemanyagaramot nulldra csokkentettiik, és
az etan-, illetve oxigénaramot 3,72 és 1,81 g/percre alli-
tottuk be. Ez alatt a periodus alatt a tavozd gizelegy
analizise (1. tablazat, 3. oszlop) azt mutatta, hogy koksz-
mentesités ment végbe, amit a termék megnovekedett
szén-dioxid-tartalma jelzett, valamint az, hogy a tdmeg-
mérleg tobb széntartalmat mutatott ki a reaktortermék-
ben, mint ami a betaplalt etanban volt jelen. A 30 per-
ces ,.kokszmentesitési” periddus utan a katalizator-
héfok és a szén-dioxid-mennyiség visszaalakult a nor-
malis etdn/oxigén betaplalasnak megfeleld értékre.

A kdzépolajiizemanyag-betaplalast 5,1 g/percre és a
gazaramsebességet a kokszmentesités elStti értékre
(etdn=2,26 g/perc, oxigén=2,99 g/perc) allitottuk
vissza. A katalizator h6foka 800 °C-nal magasabb volt.
Az . tablazat 4. oszlopaban feltiintetett termékanalizis-
adatok azt mutatjak, hogy a hozamok nagyon hasonlita-
nak a kokszmentesitési 1épés végrehajtasa elétti, 2. osz-
lopban feltiintetett adatokhoz.

Ezzel a kokszmentesitési miivelettel a kisérletet
tobb mint 20 cikluson 4t folytattuk.

3. példa
Vakuumgdzolaj konverzidja olefinekké

A kévetkezd példa azt szemlélteti, hogy miként vé-
gezhetd tobb kiilon 1épésben a reaktorkamra kokszmen-
tesitése.

A reaktorkamra egy olyan szelepberendezésbdl all,
amely tovabbi - egy 30 mm belsd atmérdji és 120 mm
hosszusagh, kvarcbélésti fémreaktorhoz csatlakozé —
iker cseppfolyosgaz-porlasztd szelepet tartalmaz. A fém-
reaktor egy 30 mm bels6 atmérdji, 240 mm hosszi iiveg-
cs6hoz csatlakozik, és az egész reaktorberendezés burko-
lattal van elldtva a kornyezetbe torténG hGveszteség meg-
akadalyozasa céljabol. A katalizator teteje 55 mm-re he-
lyezkedett el az iker cseppfolyosgaz-porlaszté szeleptdl,
¢s a szelep, valamint a katalizatorfeliilet kozotti régio
kup alakara volt kiképezve, hogy illeszkedjen a folyadék
porlasztasinak szogéhez. A Pt/Pd-vel bevont keramia
habkatalizator kiilsé atméréje koriilbeliil 28 mm, hossza
30 mm. A hiitéfolyadék belépdnyildsa 30 mm-rel van a
katalizator alja alatt, és a hiitéfolyadék a reaktorkamra
higitdszakaszaba lefelé van iranyitva. A héelemek a reak-
torkamra hossza mentén voltak elhelyezve. A reaktor-
kamrat csatlakoztattuk a folyékony termékek kondenzal-
tatdsara szolgalo berendezéshez, és az lehetévé tette a t-
vozé gaz analizisét.

Metant (1,27 g/perc sebességgel), hidrogént
(0,18 g/perc sebességgel) és nitrogént (1,77 g/perc sebes-
séggel) bocsatottunk 4t az elémelegit6n és a 350 °C hé-
fokra fiitott reaktoron. Kis oxigénaram (0,5 g/perc sebes-
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séggel) hozzdadasira a katalizétor-h6fok azonnal meg-
emelkedett, és az dramlasi sebességeket a metan eseté-
ben 1,83 g/percre, hidrogén esetében 0,11 g/percre, nitro-
gén esetében 1,02 g/percre és oxigén esetében 0,8 g/perc-
re allitottuk be, ami a katalizator héfokat 900 °C-ra emel-
te. A nitrogén bels6 sztenderdként van jelen az ezt kve-
18 gazkromatografias analizis céljara, és a nitrogénre a ta-
lalmany szerinti eljéras végrehajtdsihoz nincs sziikség.
Révid periddus utan, ami a reaktor hdstabilizalod4sat te-
szi lehet6vé, a III. tabldzatban meghatarozott vakuum-
gdzolajat engedtiink a reaktorba 5,5 g/perc sebességgel,
és ezzel egyidejlileg az oxigén 4dramlasi sebességét
3,83 g/percre allitottuk be, hogy a reaktorban fenntartsuk
a megkivant izemanyag/oxigén aranyt. Az érzékelGele-
mek elhelyezésétdl fiiggden 770 °C és 1100 °C kozotti
katalizator-héfokokat mértiink. Az ilyen kériilmények
kozott nyert termékeket a IV. tdblazat 1. oszlopa tiinteti
fel. A kisérlet koriilményei kozott a reaktor négyoras id6-
tartamon at mitkadott, és a reaktorkamraban szénlerako-
das gy(lt fel. A szénlerakodas mértékét korabbi vizsgala-
tokkal ellendriztiik, melyeket ebben az idépontban meg-
szakitottunk a reaktor 4tvizsgalasa céljabol. Ezek a lera-
kodasok a katalizitoron és az aramlas also részén kép-
z0dtek.

Egy kétlépéses kokszmentesitési 1épést kezdtiink
meg; az elsd 1épést a katalizatorrdl ledramlé hiitési ré-
gioban végeztilkk, a masodik lépésben a katalizatoron
1év6 szenet tavolitottuk el.

A kokszmentesitést ugy kezdtiik, hogy az olajaram-
last ledllitottuk, és a katalizator/hité régié kokszmen-
tesitése céljabol a gazaramsebességeket a kovetkezd
értékekre allitottuk be: metdn=3,84 g/perc, hidro-
gén=0,25 g/perc, nitrogén=97,94 g/perc és oxi-
gén=3,17 g/perc. A gizaramsebességek megnévelése
és a nagy nitrogénhigitas azt a célt szolgalta, hogy a ka-
talizatoragy héfokat 850 °C-nal alacsonyabbra szorit-
suk, és megakadalyozzuk az oxigén teljes elfogyaszta-
sat a katalizatoron, hogy a katalizatorrol learamlé irany-
ban képzdd lerakodasokat eltavolitsuk. Az ebben az
id8szakban learaml6 gazelegy IV. tablazat 2. oszlopa-
ban feltiintetett analizisadatai azt mutatjak, hogy koksz-
mentesités megy végbe a tomegmérleg szerint, ami a
termékben tobb szenet mutat ki, mint amennyi a betap-
lalt anyagban van jelen. 20 perces kokszmentesités
utan az eljarast megvaltoztattuk, hogy a katalizatoron
maradt lerakodasokat eltavolitsuk.

A katalizitor kokszmentesitési miiveletét kisebb
aramlasi sebességgel és magasabb h6mérsékleten vé-
geztikk, mint a katalizator/hits régioét. Ebben a sza-
kaszban az dramlasi sebességek a kévetkezdk voltak:
metdn=1,83 g/perc, hidrogén=0,11 g/perc, nitro-
gén=1,28 g/perc és oxigén=1,29 g/perc. A katalizator-
héfok magasabb, 1000 °C, és a katalizator oxigénfo-
gyasztisa kozelebb all a teljeshez. A tavozd giz anali-
zisadatai, melyeket a IV. tablazat 3. oszlopa tiintet fel,
azt mutatjak, hogy kokszmentesités megy végbe, és az
anyagmérleg tobb szenet mutat ki a tivozod gazban,
mint amennyi a betaplalt anyagban van. Ezen tilme-
néen a katalizator homlokfeliilete ez alatt a szakasz
alatt h6fokemelkedést mutatott a lerakddasok eltavolita-
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sdnak megfelelden. 20 perces, a katalizatorrégioban
végzett kokszmentesitési periédus utdn és Osszesen
40 perc Osszes kokszmentesitési mivelet utin a reak-
tort Ujra vakuumgazolajjal miikodtettik.

A kétlépéses kokszmentesitési miivelet alkalmazasa-
val az eljarast hat azonos id6tartami ciklusban m{ikéd-
tettiik. A reaktorban és a fémreaktor utani cs6vezeték-
ben minimalis kokszlerak6das maradt az eljaras végén.

1. tablazat
Betaplalas, miveleti koriilmények és termékek
a 2. példa esetében

Betdplilasi . | 3.koksz | 4.olaj-
aram- 1. elin- 2. olaj- mente- iizem-
sebesség ditas mivelet sités anyag
(g/perc)
g;iﬁgzem' 0,00 4,93 0,00 5,10
Oxigén 1,80 2,99 1,81 2,99
Etan 3,72 2,42 3,72 2,26
Nitrogén 1,53 1,53 1,53 1,53
Termékaram-sebességek (g/perc)
H, 0,02 0,13 0,05 0,10
0, 0,05 0,06 0,06 0,07
N, 1,53 1,53 1,53 1,53
CH, 0,04 0,64 0,11 0,44
CO 0,75 2,31 0,59 1,97
CO, 0,40 0,74 0,59 0,88
C,H, 0,58 1,34 1,30 1,36
C,H, 2,52 0,35 2,01 0,52
C,H, 0,00 0,18 0,01 0,11
C;Hg 0,00 0,19 0,03 0,17
C,H, 0,00 0,02 0,02 0,02
Cy 0,00 0,18 0,03 0,14
Cy/Cs 0,00 0,16 0,00 0,13
Benzol 0,00 0,16 0,01 0,05
Toluol 0,00 0,04 0,01 0,01
Egyéb foly¢-|
kony szén- 0,00 2,41 0,00 2,99
hidrogének
H,O 1,15 1,20 1,12 1,29
Koksz* 0,00 +0,23 -0,40 +0,10

* Tomegmérleg-szamitas alapjan; + kokszképzdodést jelent; — koksz-
fogyasztast jelent.

1l tablazat
A kdzépolaj-lizemanyag jellemzdi

Osszetétel szén 87,5 tomeg%
hidrogén 11,2 tdmeg%
kén 1,14 tdmeg%
nitrogén 4500 ppm
Ni+V 39 ppm
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1I. tablazat (folytatds)

Striség 0,96 kg 1- 15 °C-on
197100 mus
Viszkozitds | 197 ¢st) 50 °C-on

1l tablazat

A 3. példa szerinti vakuumgazolaj
fizikai tulajdonsagai

Mingsités: a vakuumgazolajat , kénnyii viaszos
parlat”-nak is hivjak; forrdstartomany :

340-

550 °C

Osszetétel

86,4 tomeg% szén, 12,5 témeg% hidro-
gén, 0,86 tomeg% kén, 1300 ppm nitro-
gén, 3 ppm fém (nikkel és vanadium)

Viszkozitas

9,26-10-5 m?/s (92,6 cSt) 50 °C-on
1,203-10-3 m¥s (12,03 ¢St) 100 °C-on

Stirfiség

0,92 kg/1 15 °C-on

1V. tablazat

A 3. példa szerinti betaplalas,
miiveleti koriilmények és termékek

1 bar (A) 1. 2. 3.
Betaplalas, aramlasi olajos I tipush | 2. tipusis
scbesség, g/perc miikodtetés Kokszmentesités
Vékuumgézolaj 5,50 0,00 0,00
Oxigén 3,30 3,17 1,29
Metan 1,83 3,84 1,83
Hidrogén 0,11 0,25 0,11
Nitrogén 1,28 7,94 1,28
Termékaram-sebességek (g/perc)

H, 0,15 0,00 0,00
0, 0,06 1,19 0,14
N, 1,28 7,94 1,28
CH, 1,69 3,98 1,81
CO 2,30 0,25 0,31
CO, 1,13 0,36 0,29
CH, 0,96 0,01 0,01
C,Hy 0,08 0,00 0,00
CH, 0,22 0,11 0,00
C;Hg 0,33 0,00 0,00
C;H; 0,01 0,00 0,00
Cy 0,26 0,00 0,00
Cs/Cs 0,14 0,00 0,00
Benzol 0,09 0,00 0,00
Toluol 0,02 0,00 0,00
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1 bar (A) 1. 2. 3.
1. tipusii 2. tipusi
Betaplalds, aramlasi olajos
scbesség, g/perc mikodtetés
kokszmentesités
H,O 1,84 1,78 0,85
Koksz* +0,18 -0,31 -0,18

* Tomegmérleg-szamitds alapjan; + kokszképzédést jelent; — kokszfo-
gyasztést jclent.

SZABADALMI IGENYPONTOK

1. Eljaras folyékony paraffint tartalmazé szénhidro-
gén atalakitasara, azzal jellemezve, hogy a kovetkezd 1é-
pésekbdl all:

a) a folyékony szénhidrogénnek és egy molekuléris
oxigént tartalmaz6 gaznak a keverékét reaktorkam-
raban részlegesen olyan katalizatorral égetjik el,
amely az égést a normalis, lizemanyagdis lobbanasi
hataron til elviselni képes, mimellett a keverékben
a szénhidrogén oxigénhez viszonyitott sztochiomet-
riai ardnya nagyobb, mint a szén-dioxidda es vizzé
torténd tokéletes elégetéshez sziikséges sztochio-
metriai arany, ily médon a reaktorkamréban egy ter-
mékéramot és egy szénlerakodast hozunk létre;

b) az a)lépésben a folyékony szénhidrogént és moleku-
laris oxigént tartalmazo gazkeveréket id8kozonként
egy lizemanyagban dus, széntartalmi gizdrammal
cseréljiik fel elegendd id6ére ahhoz, hogy ezzel a
reaktorkamrabol a szénlerakodast legaldbb részben
eltavolitsuk.

2. Az 1. igénypont szerinti eljaras, azzal jellemezve,
hogy paraffintartalmi szénhidrogénként konny(ibenzint,
gazolajat, vakuumgdzolajat, finomitdi maradék anyagot,
atmoszferikus maradék anyagot, nyersiizemanyag-ola-
jokban lévé folyékony szénhidrogéneket hasznalunk
vagy ilyen alapanyag-keveréket.

3. Az 1. vagy 2. igénypont szerinti eljaras, azzal jel-
lemezve, hogy ilizemanyagban dis, széntartalmii géz-
dramként olyan giz alakv, széntartalmi lizemanyagot
¢s oxigéntartalmu gézelegyet hasznalunk, amelyben e
kettdnek sztochiometrikus ardnya a tokéletes elégetés-
hez sziikséges ardnynak 2,5—13,5-szerese.

4. Az 1-3. igénypontok barmelyike szerinti eljaras,
azzal jellemezve, hogy gaz alaku, széntartalmit lizem-
anyagként metant, etant, propant, butant, szén-monoxi-
dot hasznélunk vagy ezek keverékét.

5. Az 1-4. igénypontok barmelyike szerinti eljaras,
azzal jellemezve, hogy az lizemanyagdis gizdramot
10 000 ora-!-nél nagyobb Orankénti térsebességgel ve-
zetjiik be a reaktorkamraba.

6. Az 1-5. igénypontok barmelyike szerinti elja-
1as, azzal jellemezve, hogy a termékaram olefin szén-
hidrogén.

7. Az 1-6. igénypontok barmelyike szerinti eljarés,
azzal jellemezve, hogy valamely, az elemek VIII. cso-
portjaba tartozo katalizatort hasznalunk.
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8. A 7. igénypont szerinti eljras, azzal jellemezve,
hogy olyan katalizatort hasznalunk, amely 0,1-1 t5-
meg%, az elemek VIIIL. csoportjaba tartozo fémet tar-
talmaz.

9. Az 1-8. igénypontok barmelyike szerinti eljaras,
azzal jellemezve, hogy y-aluminium-oxiddal bevont li-
tium-aluminium-szilikat-habra felvitt platina- vagy pal-
ladiumkatalizatort hasznalunk.

10. Az 1-9. igénypontok barmelyike szerinti el-
Jaras, azzal jellemezve, hogy olyan szénhidrogén/oxi-
gén aranyt alkalmazunk, amely 5-13,5-szerese a
tokéletesen szén-dioxidda é€s vizzé torténd elégetési
aranynak.

11. Az 1-10. igénypontok barmelyike szerinti elja-
1ds, azzal jellemezve, hogy a keveréket 10 000 ora-!
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orankéntinél nagyobb térsebességgel taplaljuk be a reak-
torkamraba.

12. Az 1-5. igénypontok barmelyike szerinti elja-
rds, azzal jellemezve, hogy a termékaram szintézisgaz-
bol all.

13. A 12. igénypont szerinti eljaras, azzal jellemez-
ve, hogy kataliztorként kerdmia hordozéanyagra fel-
vitt, a platinacsoportba tartoz6 fémet hasznalunk.

14. A 12-13. igénypontok szerinti eljarés, azzal jel-
lemezve, hogy a szén-dioxidda és oxigénné torténd toké-
letes elégetéshez sziikséges szénhidrogén/oxigén szto-
chiometriai ardny 1,1-5-szorosét hasznaljuk.

15. A 13-14. igénypontok barmelyike szerinti eljaras,
azzal jellemezve, hogy a keveréket 10 000—100 000 éra-!
orankénti térsebességgel taplaljuk be a reaktorkamraba.

Kiadja a Magyar Szabadalmi Hivatal, Budapest
A kiadasért felel: Tércsik Zsuzsanna fosztalyvezetd-helyettes
Windor Bt., Budapest
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