2| marca 1882 F.

g

RZECZYPOSPOLITEJ POLSKIEJ
OPIS PATENTOWY

Nr 15485.

The Selden Company

Kl. 12 g 4
NRP Bodg G0&

(Pittsburgh, Pennsylvania, Stany Zjednoczone Ameryki).

Aparat do reakcyj katalitycznych.

Zgloszono 1 grudnia 1928 r.
Udzielono 23 stycznia 1932 r.
Pierwszefistwo: 2 grudnia 1927 r. (Stany Zjednoczone Ameryki).

- Wymalazek niniejszy dotyczy aparatu
do reakcyj katalitycznych odbywajacych
st¢ w fazie parowej i wymagajacych do-
kiadnej kontroli temperatur.

Wielka ilo§é reakcyj przeprowadzanych
w fazie parowej wymaga bardzo dokladnej
kontroli temperatury powstajgcego ciepla,
ktére czasami osiaga bardzo wysokie gra-
mice, Regulowanie to jest niezbedne dla u-
trzymywania warunkéw reakcji, zapomoca

ktorych osiaga sie najkorzystniejsze wyniki.

Koniecznem jest to szczegélnie przy reak-
cjach utleniajacych, jak np. przy utlenia-
mu dwutlenku siacki na tréjtlenek oraz

zwigzkéw organicznych na produkty po-
$rednie. Do takich reakcyj malezy utlenia-
nie materjaléw zawierajacych antracen na
antrachinon, toluenu lub jego pochodnych
na odpowiednie aldehydy benzenowe lub
kwas benzoesowy, benzenu na kwas malei-
nowy, acenaftenu na acenaftachinon, dwua-
cenaftylidendjon, kwas nafto-aldehydowy,
bezwodnik kwasu naftalowego i kwas pét-
melitowy, fluorenu na fluorenon, eugenolu
i izoeugenolu na waniline i kwas wanilino-
wy, metylalkoholu i metanu na formalde-
hyd, etylalkoholu na kwas octowy i pedob-
ne. Réwniez reakcje organiczne, stuzace do



spalania zanieczyszezeri lub przeksztatcania

ich w substanc;e, dajace si¢ tatwo wydzie-
lié, wymagaja dokladnej kontroli tempera-
tur. Do reakcji tego rodzaju nalezy oczy-
szczanie surowego antracenu lub fenantre-
nu, osiggane katalitycznem spalaniem kar-
bazolu, oczyszczanie surowej naftaliny, su-
rowych jednordzennych aromatycznych we-
glowodoréw i takich zwiazkow alifatycz-
nych, jak np. olejéw zawierajacych siarke
i paliw silnikowych. Réwniez amonjak o-
trzymywany ze smoly gazowej moze byé
oczyszczany w ten sposéb.

Dotychczas stosowane aparaty posiada-
iy komory ochladzane gazami przeznaczo-
nemi do reakcji, lub tez cieczami wrza-
‘cemi albo niewrzacemi. Pierwszego rodzaju
aparaty nadaja si¢ gléwnie do katalityczne-
go utleniania ‘dwutlenku siarki na tréjtle-
nek sfarki, podczas gdy aparaty drugiego
rodzaju stosuje sie¢ przy katalitycznem u-
tlenianiu zwiazkéw organicznych na pro-
dukty posrednie. W komorach ochtadza-
nych gazem, jak np. w komorach uzywa-
nych dla kwasu siarkowego, warstwy kata-
lizatora zostaja ochtadzane do pewnego
stopnia przez gazy reakciji i promieniowa-
nie ciepla ostony, lub tez katalizator znaj-
duje si¢ w komorach rurowych i zostaje o-
chladzany przez gazy, oplywajace te rury.
Do komér pierwszego rodzaju naleza ko-
mory typu Grillo, zas do drugiego—komo-
ry typu Knietscha.

~ Oba rodzaje komér posiadaja jednak
znaczne wady. Aparaty warstwowe umoz-
liwiaja tylko nieréwnomierne ochladzanie,
za wyjatkiem umozliwiajacym bardzo mate
ich obcigzenie, i nie nadaja si¢ zupelnie
przy silnie egzotermicznych utlenianiach.
Skutecznosé ochtadzajaca komér rurowych
jest wprawdzie bardzo wielka, ochtadzanie
nie jest jednak samoczynne, a oprocz tego
niezbedna znaczna ilo§é szczelnych pota-
czefi czyni komory tego rodzaju bardzo
kosztownemi, ‘

W celu usunigcia tych wad stosuje Ten-

telev w komorze pewna ilo§é rur, wykona-
nych wedtug typu warstwowego i napelnio-
nych katalizatorem. Gazy doplywajace ply-
na, przez te rury wdét. Komory tego rodza-
ju sa wprawdzie tanie, gdyz nie wymagaja
gazoszczelnych polaczed, a skutecznosé o-
chtadzajaca jest lepsza, miz skutecznosé
zwyklych komér typu warstwowego, dzieki
wigkszej powierzchni promieniujacej rur.
Ciepto przeplywa jednak z rur do otacza-
jacego je gazu bardzo powoli, poniewaz ga-
zu tego nie mozna przeprowadzaé¢ wzdtuz
rur z tak wielka predkoscia, jakiej wyma-
ga skuteczne [przenoszenie ciepta z metalu
na gaz,

Aparat wedlug wynalazku posiada pro-
sta budowe i niezawodnosé komér Tentele-
va, przy stosowaniu samoczynnego ochla-
dzania, skuteczniejszego nawet niz ochta-
dzanie komér rurowych. Oprécz tego ochla-
dzanie aparatami wedlug wynalazku jest
proporcjonalne do ilosci gazéw, przeply-
wajacych przez komore, a wigc proporcjo-

‘nalne do ilosci ciepla, wytwarzanego kazdo-

razowo w tej komorze. Osiaga sie w ten spo-
s6b bardzo réwnomierna temperature w
wielkich zakresach, oraz wielka wydajnosé
przy wysokiej sprawnoéci. Komory tego ro-
dzaju dziataja nadzwyczaj skutecznie nie-
tylko przy egzotermicznych reakcjach,
wzglednie stabych, jak np. przy katalitycz-
nem utlenianiu dwutlenku siarki na tréj-
tlenek siarki, utlenianiu metylalkoholu na
formaldehyd i innych reakcjach redukuja-
cych, lecz moga byé réowniez stosowane przy
silnie egzotermicznych wutlenianiach zwiaz-
kéw organicznych, dla ktérych dotychczas
nie nadawaty si¢ komory ochtadzane gazem,
i ktére w wielu wypadkach wymagaty ko-
sztownych komér, ochtadzanych kapiela.
'Wynalazek niniejszy stosuje rury dla kata-
lizatoréw, podobnie jak przy zwyklym ty-.
pie Tenteleva, natomiast $ciany rur nie od-
daja ciepla gazom, wzglednie nwruclwmym.
lecz gazy te zostaja przeprowadz'ane przez

 urzadzenie, wymieniajace ciepto, umieszczo-



ne przy rurach i wymieniajgce posrednio
cieplo z temi rurami. Kierunek przeptywu
gazu zostaje nastepnie zmieniony tak, ze
przeplywaja one wzdluz katalizatorow, wy-
mieniajac z niemi cieplo bezposrednio. Po
ponownej zmianie kierunky gazy te plyna
znowu przez rury. W ten sposéb gazy, prze-
plywajace wzdtuz katalizatoréw, otrzymuja
znacznie zwielszona i réwnomierng szyb-
ko$¢, co umozliwia nietylko znaczna zwy:-
ke dzialania ochladzajacego, lecz takze do-
ktadne regulowanie tego dziatania w stosun-
ku do kazdej rury.

Na rysunku przedstawione sa przyklady
wykonania wynalazku. Fig. 1 uwidocznia w
przekroju pionowym aparat, odpowiadajacy
wynalazkowi, fig. 2, 3 i 4 pokazuja w prze-
krojach poprzecznych rozmaite typy rur,
fig. 6 jest przekrojem pionowym odmienne-
go wykonania, fig. 7 — przekrojem wykona-
nia, odpowiadajacego fig. 6, lecz posiadaja-
cego innego rodzaju rury, fig. 8 — przekro-
jem aparatu, przy ktérym gaz oplywa rury
strumieniem $ciesnionym, fig. 9 — przekro-
jem przez komore, odpowiadajaca fig. 8,
lecz posiadajaca bezposredni dodatkowy

doplyw gazu.
‘ Komora reakcyjna (fig. 1) sktada sie z
oslony 1, nakrywy 2, dna 3 i izolacji 4.
Przez makrywe¢ 2 przeprowadzona jest rura
doptywowa 5, zaopatrzona w zawér 7 i od-
galezienie 8, zamykane zaworem 9. Gazy
odplywaja rura 6 w dolnej czesci komory.
Aparat posiada dolna komore i rury 12
napelnione katalizatorem, ktéry tworzy
pod temi rurami bardzo cienka warstwe,
umieszczong na dnie sitowem 16. Pod na-
krywa 2 znajduje si¢ przedziurawiona $cia-
na 15, ktérej rury 13 siegaja wdét pomie-
dzy rury 12 i sa ma dolnych koricach prze-
dziurawione. Czopy 14 umozliwiaja prze-
prowadzanie przez rury 13 wiekszych ilo-
$ci gazéow tak, ze zostaje wyréwnane sil-
niejsze dzialanie ochtadzajace w czesciach
blizszych oslonie aparatu., Pod ptyta 17 u-
mieszczong pod dnem 16 znajduje si¢ war-

stwa katalizatora 20, spoczywajaca na.
dnie sitowem 21. Sciana 15 posiada zamy-
kane czopami otwory, przez ktére rury 12
zostaja napelniane katalizatorem, odpro-
wadzanym rura 18. W podobny sposéb moz-
na doprowadzaé¢ warstwe 20 rura 19, a od-
prowadzaé rurg 22. Po uruchomieniu gazy
doplywaja rura 5, zostaja rozdzielone
plytami 11 i dostaja si¢ przez rury 13, wy-
mieniajace cieplo, na dno przestrzeni po-
miedzy rurami 12. Nastepnie kierunek ga-
z6w tych zmienia si¢, gdyz ptyna one wgo-
re, wymieniajac cieplo z rurami 12, po-
czem plyna ponownie przez te rury wdél.
W danym wypadku rury te moga, posiadaé
otwory 40, tak ze gazy doptywaja powoli i
zostaja rozdzielone na wigkszej plaszczy-
znie. Gazy odplywajace dnem 16 i czesécio- .
wo doprowadzone do reakcji, natrafiaja na
plyte 17, przez co zmieniaja kierunek wdé,
doktadnie i réwnomiernie zmieszane oraz
ochtadzane, dzieki zetknieciu sie z ostona.
Zwyzke tego ochtadzania osigga sie, ochla-
dzajac ostong wentylatorami 23. Gazy te,
dobrze zmieszane i ochtodzone, przeptywa-
ja nastepnie przez warstwe 20, w ktérej od-
bywa si¢ ostateczna reakcja, i dostaqa, SIQ
rura 6 nazewnatrz aparatu.

Rury 12 moga posiadaé dowolny prze-
kréj (np. fig. 2, 3, 4). Rury okragle sa naj-

‘tarisze, najodporniejsze i nadaja si¢ dla

wielu reakcyj. Jezeli jednak gazy przy po-
wrocie ich maja byé przeprowadzane
wzdtuz rur 72, rury te muszg byé umie-
szczone bardzo blisko jedna obok drugiej,
co osiaga sie zapomocy przekrojéow wielo-
katnych. Szybko$é gazéw przeprowadza-
nych wzdtuz rur i doprowadzanych do re-
akcji zwieksza si¢ wraz ze zmniejszeniem
oddalenia rur od siebie, czego nastepstwem
jest rowniez zwyzika wymiany ciepla.
Wykonanie wedtug fig. 1 nadaje sie do
katalitycznego utleniania dwutlenku siarki
na tréjtlenek oraz do pewnego rodzaju ta-
godnych reakcyj egzotermicznych. Samo-
czynne utlenianie jest bardzo skuteczne i



utrzymuje temperature w wielkich zakre-
sach na stalej wysokosci. Naglym zwyikom
temperatury mozna zapobiec, doprowadza-
jac gorace lub zimne gazy rura 10.

Przy silnie egzotermicznych reakcjach
katalitycznych pozadanem jest oprécz u-
mieszozania rur katalitycznych jednej
blisko drugiej celem zwyzki szybkosci prze-
plywajacych gazow, stosowanie stosunkowo
malych rur tak, ze wszelkie czesci kataliza-
tora rnajduja sie blisko powierzchni rur.
Powstawanie miejsc przegrzanych jest wte-
dy bardzo trudnem, co posiada szczegélne
znaczenie, jezeli katalizator jest zltym prze-
wodnikiem ciepta. W niektérych wypadkach
nalezy omijaé niechtodzone warstwy kata-
lizatora, a mianowicie wéwczas, gdy chodzi
" o silnie egzotermiczne reakcje, jak np. wiele
rodzajéw utleniaii organicznych.

Przy wykonaniu wedtug fig. 6 gtéwna
ilos¢ gazu doplywa rura 5 i przeplywa
przez rury, wymieniajace cieplo, w podob-
ny spos6b, jak w urzadzeniu, przedstawio-
nem na fig. 1. Oprécz tego gazy poddane
reakcji doptywaja bezposrednio zapomo-
cg rury 25, regulowanej zaworem 27 i u-
mieszczonej w nakrywie 2. Plyty 24 roz-
dzielajg gazy, plynace wdét przez rury 26,
zaopatrzone w dna usuwalne 28 i przedziu-
rawione w dolnej czesci. Gazy dostaja si¢
przez te otwory do katalizatora, przyczem
nie przeplywaja przez rury 13, wymienia-
jace ciepto. Urzadzenie tego rodzaju na-
daje sie do reakcyij, wymienionych w zwiaz-
ku g fig. 1.

Urzadzenie, przedstawione na fig. 7,
posiada rury katalityczne 12, zaopatrzome
w dna sitowe 41, nie zezwalajace na prze-
padanie katalizatora. Dma te umocowane
sg zapomocs, drutéw 42 do urzadzern 43.
Rury wymieniajace cieplo 13 siggaja po-
nad rurami katalizujacemi 12 w rury 30,
tak, 2e gorace gazy, ktére zostaty juz pod-
dane reekcji, dzialaja na rury 13 i zapobie-
gaja tatwiej powstawaniu chtodnych miejsc
na géraych kotoach rur lkatalitycznych.

Zapomocy czopéw 29 moze byé zmieniana
iloé¢ gazéw doprowadzamych bezposrednio
rurami 26. Urzgdzenia takie, stuzace do
regulowania strumieni gazu, moga byé sto-
sowane réwniez przy aparacie wediug
fig. 6.

Przy wykonaniu wedtug fig. 8 cury 12
otoczone s3 rurami 31, ktérych kofice sa
zamkniete i ktére w dolnych czesciach po-
siadaja otwory. Gazy plyna wzdiuz ze-
wnetrznych powierzchni tych rur, dostaja
si¢ nastepnie otworami do pierécieniowa-
tych przestrzeni pomiedzy rurami 31 a 12,
a przeplywajac wgére do wnetrza rur 12,
plyna one przez katalizator wdét i przez
dno nazewnatrz. Gazy zmuszone sa groma-
dzi¢ si¢ naokoto rur katalitycznych, osiaga
si¢ wiec wielkg szybkos$é i nadzwyczaj sku-
teczng wymiane ciepta. Wykonanie to na-
daje si¢ wigc do reakcyj, wymagajacych
bardzo dokladnego regulowania temperatu-
ry. Przy tem wykonaniu zastosowana jest
wigksza ilo§é nieochtodzonych warstw ka-
talizatora, przyczem druga warstwa 33 spo-
czywa na dnie sitowem 34. Rury 35, 37
stuza do doprowadzania katalizatora na
dno 34, wzglednie do odprowadzania go z
tego dna. Pomiedzy obiema warstwami u-
mieszczona jest plyta mrozdzielajaca 32.
Przy reakcjach silnie egzotermicznych, jak
np. przy pewnych organicznych utlenia-
niach, stosuje si¢ wykonanie wedlug fig. 8,
nie posiadajace mieochtodzonych warstw
katalizatora, Warstwy te sa jednak bardzo
skuteczne przy reakcjach ostatecznych, np.
przy utlenianiu katalitycznem dwutlenku
siarki na tréjtlenek. Katalizator moze mieé
w kazdym wypadku dowolny sktad, mozna
réowniez stosowaé kilka rodzajéw tego czyn-
nika, np. moze on zmieniaé si¢ w kierunku
strumienia gazu ze wzgledu na sile i sku-
tecznosé lub tez przy stopniowych reakcjach
kazdy stopieri moze posiadaé inna warstwe
katalizatora.

Rury 31 w wykonaniu wedtug fig. 9 po-
siadaja zweaone szyjkowate zakoficzenia



36, umocowane w $cianie przedziurawionej,
ktéra " umieszczona- jest pod nakrywa * ko-
mory. Zakoniczenia te umozliwiaja bezpo:
$redni doplyw czesci gazéow do gornych ko-
mér rur 31, a z nich do katalizatora. Korice
36 zaopatrzone sa w czopy 38, zapomoca
ktorych osiaga sie silniejsze ochladzanie rur
znajdujacych si¢ w srodku komory. Dzia-
tanie dodatkowego doprowadzania gazu
odpowiada dziataniu wedtug fig. 6 i 7.

Wynalazek nadaje si¢ réwniez do re-
akcyj, ktérych przebieg nie jest silnie egzo-
termiczny, np. przy utlenianiu amonjaku
na tlenki azotowe, przyczem jednak nie
stosuje sie nieochtadzanych warstw katali-
zatora. Masy katalizatora moga by¢ jedna-
kie lub zmieniaé si¢ w kierunku przeﬁlywu
gazu.

W aparatach tych mozna przeprowa-
dza¢ katalityczne reakcje, przy ktérych
stosuje sie cisnienie lub nie stosuje sie ci-
$nienia, np. mozna redukowaé zwiazki azo-
towe na odpowiednie aminy lub inne po-
$rednie produkty redukcji. Do takich'zwigz-

kéw nalezy np. nitrobenzen, nitrotoluen, ni-
trofenol, nitronaftalina. Aparaty te nadaja_
sie rowniez do reakcyj hydrogenizujacych, N

jak np. do hydrogenizacji benzenu na cy-
kloheksan, fenolu na cykloheksanol, nafta-

liny na tetraling i dekaline, aldehydu kro-

tonowego na normalny alkohol butylowy,
aldehydu octowego na alkohol etylowy i po-
dobnych.

Aparaty wedtug wynalazku moga byé¢
stosowane w dalszym ciagu przy reakcjach
syntetycznych, jak np. przy redukcji tlen-
kéw wegla na metanol, wyzszych alkoholi i
ketonéw lub syntetycznych mieszanin pa-
liw spalinowych. Procesy. te moga byé prze-
prowadzane przy stosowaniu ‘ci$nienia' lub
bez niego. Aparatami tego rodzaju mozna
réwniez przeprowadzaé innego rodzaju re-

akcje syntetyczne, jak np. synteze amonja-

ku, kwasu c;onowodo:rowego i padobne.
Bardzo wazne znaczenie posiadaja urza-
dzenia wedtug wynalazku przy katalitycz-

-aldehyd benzylowy,

nych reakcjach, jak np. przy katalitycznym
sposobie’ wytwarzania gazu wodnego, przy:
katilityéznych_ dehydrogenizacjach, dehy-
dracjach, zgeszczeniach i polimeryzacjach.
Dalszem polem zastosowania jest katali-
tyczne rozkladanie - dwutlenkéw-- wegla - z
kwasow, posiadajacych: wieksza ilo§é grup
karbohydroksylowych. Tak np. mozna. roz-
lozyé anhydryd kwasu ftalowego na kwas
benzoesowy. W aparatach tego rodzaju
mozna rowniez przeprowadzaé zlozone re-
akcje, np. rozkladanie grup karbohydroksy-
lowych anhydrydu kwasu ftalowego w atmo-
sferze redukujacej, przyczem wytwarza sig
alkohol benzylowy i
podobne reakcje, ktére moga byé egzoter-
miczne lub endotermiczne.

Aparaty nadajq si¢ réwniez do destruk-
tywnych sposob6éw krakowania i hydrogeni-
zacji, jak np. do hydrogenizacji surowego
fenantrenu, a w ogélnosci do wszelkiego ro-
dzaju katalitycznych wreakcyj, odbywaja-
cych sie w fazie gazowe;.

Zastrzezemnia patentowe.

1. Aparat ‘dowfr‘e'é\‘kcyj katalitycznych,
znamienny tem, ze stosuje urzadzenia, ktére
powodujg przeplyw co najmniej czeéci ga-
z6w reakcji prawie réwnolegle do rur ka-
talizujacych, wymieniajacych bezposred-
nio ciepto ze strumieniem gazu, urzadzenia,
powodujgce nastepnie odwrécenie kierunku
przeplywu gazéw, poddawanych reakcii,
ktore w dalszym ciggu stykaja sie bezpo-
$rednio ze §cianami zewnetrznemi rur kata-
lizujacych, i urzadzenia, ktére odwracaja
ponownie kierunek przeptywu gazu tak, ze
plynie on przez katalizator, umieszczony w
rurach, przyczem urzadzenia te skladaja sie
np. z rur otaczajacych rury katalizujace,
posiadajacych gérne korice zamkniete i o-
twory w dolnej czesci cian.

2. Aparat wedlug zastrz. 1, znamienny
tem, Ze posiada urzadzenia, doprowadza-

jace dodatkows ilosé gazu do rur katalizu-



jacych, np. rury wchodzace w gorne korce
rur, otaczajacych rury katalizujace i posia-
dajacych zamkniete gérne korice.

3. Aparat wedlug zastrz. 2, znamienny
fem, ze posiada urzadzenia regulujace ilosé
bezposrednio doprowadzanego gazu tak, ze
do srodkowej czesci aparatu doptywa bez-

8 4 7

Fig. 1. S

posrednio wieksza ilosé gazu, niz do czeset
blizszych ostony aparatu.

The Selden Company.
Zastepca: Inz. H. Sokal,

rzecznik patentowy.




Do opisu patentowego Nr 15485,

Ark. 2,
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Do opisu patentowego Nr 15485,
Ark, 3.




Do opisu patentowego Nr 15485,
Ark. 4.
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Bruk L. Bogustawskiego 1 $ki, Warszaws.
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