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[ Brevet d'invention dont la délivrance a ét4 ajonrnés en exéontion de Vart. 11 § ¥ dela oi du b juiliet 1844
modifiée par 1 loi du 7 avril 1gosa. |

Lo procédsé qui fait objet de cetbe invon-
tion vise & la transformation intégrale du
gaz de fours & coke on de gaz amalogues,
en alecool méthylique et ammoniaque.

B Par ce procédsd les quantités d’alcool
méthylique et ’ammnniague obtenues per-
vent 8ire réglées et varicr dans d’assez
grandes proporiions. _

T’originalité de e prootdé réside on wn
agserblage dopérations provoguant des
réactions qui toutes sont obtenues dans
des appeieils fonotionnant & tempéraimre
sensiblement constante,

Ces opératious se divisent en trois groupes
dépendantz, gul vood dtre dderits sueccessi-
vement, en référence am dessin oi-annexé
4 titre dexemple représemtant schémati-
quement une instellation pour la mise en
oauvre du prooéds suivant Uinvention.

On commence par fabriguer de 1’hy-
drogéne A Paide d'un procédé basé sur Ia
réaction «fer-vapeur d’'eauy,

Cette fnbrication comporte deux phases
principales :

1° Oxydetion.— Un courant de vapeur
d’ean est envoyd sur du fer ou un composé
& base de fer, contenu dans un appareil o
maintensy & une tempérafure voisine de
750° C. ’

Il en résuite formation d’hydrogéne et
d’oxydes de fer. '

2¢ Rédnotion. — Pour rendre possible
1a formation d'une nouvelle gnantité d’hy-
drogéne il fent réduire les oxydes de fer
formés. A oot effet, on envaie dans I'appa-
reil an gaz véducteur : du gaz de fours &
ooke ou 1 paz analogue, préalablement
épuré par Tes procédés crdinaires.

Le gaz de fours & coke ubilis¢ pour cette
réduction n’est pas enbidrement transformé.
Un certain pourceatage qui sera désigné
sous le nom de rgaw reésiduaiven est dispo-

" nible & la sortle de appareil, sous une

température de I'ordre de 750° C.

Par rapport aux gaz de fours & ocoke
utilieé, le gaz réeiduaire est enrichi en mé-
thane ef carbures d’hydrogéne, enrichi cn
agobe et anhydride earbonique, appauvri
en hydrogéne.

11 contient en ontre 30 3 50 %, de vapeur

d'can.

8i lon #ient compie de cetbe vapeur
d’ean, le gaz résiduaire représente dans les
mémes conditions de fempérature et de
pression un volume sensiblement épal aun
volume du gaz de fours & coke mis en
CBlIvTe.

Les deux phases de fabrication définies
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I

3o

3b

ho

&b

bo

56



[706.5061

oi-dessus sont généralement compléides par’

des phases de purge (débub da Yoxydation
du fer) ayent comme résultat Iobtention
d*un gez de purge : hydrogéme soufllé par

5 ¢ goz réducteur ot chargé de vapeur d'eatt,
 litant donné les diverses phases de la
ahricution i1 résulte que la production d’un
apparéil (production d’hydrogene) esk inter-
mitfente.

1o Pour obvier & eet ineonvénient, plusieurs
appareils «, dont le nombre &b les dimsen-
sions sont fonetion du volume de guz de
fonrs & coke § tratter, soirb groupés de fagon
telle que la production_d’hydrogéne soit

15 continue -et sensiblement constantc. Tt en
résulle une production conbinue de ga=z
résiduaire.

Ces appareils sont construits en matérins '

réfractaires ot métaux (asien-fonte). Leus

ap disposition varie suivant le progessus eholsl

" pour Vobtention de la terapérature (voi-
sine de 730°0). ) '
Tes vitesses de ciroulation des gaz dans
- les appareils prodnetsurs dhydrogene sond
ah réglées, . -
1* Payr la vapenr dean : par on déten-
danr. :

g Pour le gaz réduchety } PBT UNG W

- .chine du type veutilateur on amire, munie
30 dun by-pess de réglage. E
- By perticulier, la vitems de cireulation
du gaz réducteus est riglée de fagen tolls
que Lon obtienne pour le gaz rdsiduaire
- ‘up enviehissement maxfroum en méthana
35 et ohrbures Chydrogéne.

_8i Pon veub obtenir un gas hydmgém"

ausst par que posaible le réglage des déhits
gazenx est, el que durant les phases doxy-
¢ datlon la pression dans-los appareils (300
ko 4.400 gr.) veb sensiblement donble de palle
régnang dans Qe MOmes apnareils duranb
les phases de réduction. .
Le fonectionnement de Vinstallation peat
- ~atre Tendw subomatigue per-vn- dispesitif
4% pneumatique ou électrique agissant pour
fevmer ot ouveir les difféventes vagnues do
réglage. T e
Hur 1o sohéme ci-foint on & représenté
- -un seul appuesil ¢,
50 Les différents orgames accessoires paur
Pépuration du gaz réductenr et la commande
des vennes pe sout pas figurda.

Les gas résultant des opérations précé-
demment décrites sont Phydrogéne, le gz
résiduaire et le gaz de purge.

L’hydrogéne est suscepiible da eontbenir
des impurctés sulfupdes. On élimine eces
inpuretés de préférence par le procéds fai-
gant lobjet de la demandc de ce jouz
(Cag A), Bo

Ta désulfuration compldte est obtenus
par passage de Phydrugéne d’abord dans

BT
[ x4

un tubo catalyseur épurateur b pais dans

des caisses d’épuration ¢ & oxyde de fer,
puis par lavage & la solmtion canstique Gb

(Ma OH ou KOH) dans des colonges 4.

Ceei ayant Pavantage d'éliminer également
les tracea d'suhydride -sarbonique.

Enire les appareils. b et ¢ se plage un
organe (non figuré) abaissant ia tempém- 7o
ture de Fhydregéne de 760° & Ia tempéra-
sure ambiante, avee ou-pans récupdration
de chaleur, o

L"hydmgéne pinsi traté cab emmagasing
dans un guzomdtre e.

_D’antre part, 1o gaz résiduaire el Jo gaz
de puzge sont transformeés en vu meélangs

=7
o

| d’pxyde de carhane, ¢ hydrogane ab d’azote,

de préfirence par o proeédé falsant Iobjet
de 1a demande de ge jour (Cas B). 34
_Ce mélange ezt ensuite désuliuré de pre-
férence swivant le progédd Jaisant Tobjed -
de Ja demande de ee jour {Cas C) ek smama-
gasing dans nn gazomelre, o
Sur le sqhéma § désigne le four de erav- 85
Lingservantatransformerles gas résidunives
ot de purga en mélangs de CO, Heb N¥;
g désigne un tube catalyseur épurateur,
% o ow los oaisson d'épuration & exyde de
fer, 1 Ia on, les colonnes do lavage & la solu- go:
tion alealine of § lo gazemdire emmagasi-
nant le mélange gazenx ddsnlfuré pax son.
passage d travers ghd. S
Entve los appareils § ub g done pars
eb ¢ o & d’aptre pazh, 8o placentles organes ob-
(non figurés) qui abalssent la fampéreture
du mélange de 1,200° & 780" ot de TH0°
3 la température smbiante, aveo ou BABS
récupération de chalewr. . . -
Tea opérations gqui suivent ont powr hut
de teansformer en algock méthyligne, par
voio de synthese, toub ou partie des gax
obtenms par les apéeations précédepted. -
Cette synthése oxige un mélange gusoux

%
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coutenant de loxyde de carbane et -de
VPhydeagine, dans in rapport eampris entre
L3 et 1/5. Le mélange fabuiqué précédem-
ment doit done ére ajusié soit par addibion
d’hydrogéne, ernmagesing en 6 g0l par

addition d’'un gas tiche en oxyde de car-.

hone obtenu comme il est dit plus loin.
Cles additions se font dans le gazométre 7.

Le mélange ajusté est alors amené par
le-compresseur & & wne prossion comprise
entre 200 et 350 kg, _

Ta pression utilisée est d'autant moins
dlevée que la teneur en mélange en gaa
inerkes, e égard & la wédaction recherchie,
est moins dlevée; cwel permet d'obienix
des presslons pactielles sensiblement con-
stantes pour les oomstituants actifs. -

Le mélange comprimé traverse uns série
de tuhes, non représentés sur le schéma,
dans lesquels il est déshydraté, déshuilé et
sl nécessaire puvifé (par du charbon actif
par ezemple). -

Puis lo mélange traverse un tube de
synthisc § contenant une matidre cataly-
sanie appropriée (par exemple ; cabalysenr
A bage d’oxyde de onlvre réduit activé par
deg terres rares). : :

Une fraction des nonstituants (GO et H?)
so transforme en alcool méthyligue.

La températnre de réaction esh mataterue
voisine de 500°, d’une pars, par un apport
de ealories zu moyen &'une résistance élec-
teigue alimentée par un courant dout lin-
tensité est réglée par bobine, de -self ou
régulateur d’induction, ot d’autre part, par
le réglage de la vibesse de circulation du
melange, : :

Lalooo! méthylique formé st condensé
par passage du mélange dans wn réiTigé-
rant m et recueilli dans un réservoir n
d’oh il est extirait.

Le mélange non combiné, débarrassé
d'alcool méthylique, et remis en circulation
grice & une pompe o munie d'mn by-pass
permettant de xégler la vitesse do eireula-
tion et n’ayant & vainore gue ly perte de
charge du cireuit.

Suivant que l'on cherche & combiner
tout on partie des constituants (CO eb HY)
le mélange peut encore étre soutiré du
cireudt de synthése do Laleool méthylique
pox un robinet avee détendenr p, leguel
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peut servir pour régler la vitesso de ciron-
Iation du mdlange dans le cirouit considérd,

8 Ton désirc obtenir la combinaison
quasi totale des constituants CQ et H? du
mélunge braité, on pewt avolr ntéedt &
melire on série plugienrs groupes d'éléments
de synthésc tels gue I, »y 7.

Quelle que soit la fraction combinde,
il reste toujours disponible aprés le robinet-
détendenr ¢ un gaz comprimé & 200 kg
contenant CO-H%N2, ayee des fraces de
méthane et d’anhydride earbonigue.

Ce gaz est purifié par passage dans des
colounes telles que g+ groupées cn sévie
et alimentéos, les premiéres, pur une lessive
cupro-ammeniacale, laguelle dlimine Poxyde

60
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de oarbane e¥, les dornitres, par une lessive

caustique, laguelle élimine Uanhydride caz-
bonique. .

Des pompes (non représentées) refoulent
sous presdon et distribuent les lessives
ujlisées.

Ia lessive oupro-ammoniacele utilisée
forme avee Poxydede carbone dos complexes
susgeptibles d’épre détruits par wo chauf
fnge sous vide vers 80°. On obtient ainsi

| la libération du CO et des autres gaz dis-

sous dang la lessive, lesquels sont emmaga-
sinés dang un gezométre s. :

T gau du gamomébre s, Tiche on CO, peut
atre utilisé pour Vajustage du mélange du
gnzométre §, ou ébre soumis davs upe instal-
Intion indépendante ¢b non représentée s
la gehéma, & une oxydation satalytique pro-
voguant la réaction ;

: €0 4 H20 = 0024 HA

81 Pon procéde de cetbe dernitre fagon
Ie gaz résultant de cetto oxydation cataly-
tigue, débarassé de lanhydride carbonique
par lavage & 'eau sous pression, est remis
cn “cireuit par le collecteur @ avanb les
colonnes g aprés avoir 66 porté & une pres-
gion convenahle.

Le lavage & l'ean sous pression permetb
de récupérer anhydride earbonique, leguel
peut &tre envoyé au four 7, ou évacud &
Patmosphére,
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L’hydrogene obienu par les premitres 100

opérations décrites et restant disponible
dans Te gazomdtre ¢ est cowprimé & prossion
eonvenahle eb amensd en circuit par le colleo-
teur . On peat obtenir cette compression
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par Pappareil préeité servant & comprimer & par suite ds mauvais reglage on ko
le gaw résultant de Poxydation eatalytique ahoufit & une concentration trop grande
indignée ci-dessous. - ' du méthanc, il est ndeessaire d’éliminer une

T dernier groupe d’opérations porte sur partie des gaz du cirenit de gynthese d'am-

5 le gaz dispouible aprds passage pexr les moniaque, Cetbe fraction de gaz pent ire
colonnes telles gue g.eb r, ef constitué | rémvoyée en téte du cironit avanb le four f. Ab
exclusivement par de Uhydvogéne, de Pazote
et ‘des traces de méthanc. :

Par addition d’azote provenant de ligqud- :

1o faction d’afr ou de quelgue amtre source, il Troeéds pour la transformetion intégrale
est done possible de régler la proportion | dugaz de fouts & coke en aloool méthylique
d'azote et d’hydrogine dans Jo zapport 1 | eb ammoniaque, les quaniités obtenues de

RESUME.

3 3, ces produits étant réglables, caractérisé par ho
Trazote d’appoint est comprimé suffi- [ Ias combinaison des opérations suivantes
15 sammcnt pour &re introduit en circuib. séparément connmes en. soi : fabriguer de

Tladdition d’azote peut se faire avanta- | Phydrogéne par um procédé basé sur la
gousemnent avant les colonnes g, #, si sa | réaction efer-vapeur d’eams, le gau rédue-
phireté n'est pas absolue; ou biem encore | temr niilisé gtont dn gaz de fours & ooke b
0o qui augmente la rapidité du réglage du | ou un gaz analogne ; désulfurer oot hydro~

a0 mélange gazeux, aprés ces ditos colonmes. géne par un catalyscur & hase d'oxyde de
Tl suffit pour obtenir la transformation | cuivre, transformer en un mélange &'oxyde
. en ammoniaque d’élever la pression du | de earbone, d’auotc eb d’hydrogéne le gaz
mélange an fans convenable (oompresseur i) résiduaire eb le gaz de purge Tésultant de 6o
et do lo Hraitér dans un ofronit de synthése 7| Ia fabricalion de Thydrogime, par conbach
26 dammoniaque-(non. représenté sur le sché-. | avec du coke mainbenu & 1.200° C; désul-
ma). _ ’ T .. - .| furerle mélange ainsi chlomu par un eatply-
~ On remarguera. qae si 16 eirouit ds synthd--| seur & base doxyde de ouivre; transformer
56 ewb wn airoats fermé, il peut 6’y produire, | on totalité ou en partie lo mélange ainsi dé- 65
une aoccumulation’ de méthane. Ceite acen- | sulfuréet réglé quantitativement, en aleool
mulation de méthanc n comme principal méthylique par vole de symbhésc; épurer
inoorivénient de diminuer le rendement par | par lessive cupro-ammoniacale et lessive
 sifte de L'abaissoment de la pression par- | causbique, le mélange restant pon trams-
tielle des constituants {azutect hydrogéne). | forme en aleool; transformer Jo mélange 70
" Toutefois cecl n'est pas & oraindre si restantainsi épuré eb réglé guantitativemnent
35 les premidres opérations du procéds sonbt | en ammoniaque par voie de synthése.
mendes de’ fagon tellé” que. Por aboutisse " '

St

3 une tenenr inféeicure & 6 ouw 8/1.000 dans SOGIATE DES MINES DE BOURGES.
16 mélange disponibls pour la synthése de.  Par procuivetion s
Pamrmoniague. S T )
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Pour Ja venlo des foseicrdec. s'adresser 3 Vlnnnuenie Naviewsce, a7, tue de e Convestion. Paris {x5")
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