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Ta conversion. pafalytique des oxydes da
earbone avee {le Yhydrogine ou avee des gaz
eontensnt ou 1ihérant de Phydrogane, opérée
en présence d'un catalysemr apte 3 former
du méthans, & des températures inférienras
2 celles reguises pour forner exclusivement
du méthane et & des pressions égales 3 1a
pression  atmosphériqne ou pem différentes
de celle-cl, st bien connme sous Ia dénomi-
nation de synthdse Fischer-Tropach.

Tlinvention part de ce procddd comnu,
majs en employant des pressions snpérieures
& 2 atmosphéres qui ont déji &6 proposées,
i est veal, maie qui 'ont gusre domné jus-
gquici de résnliat positif.

L’invention cmploie ces pressions plus
devées en changeant en méme temps les
factenws préjudiciables & Ia eonversion cata-
Iytique de manidre qu’on empéehe maigré
Pemplei de pressions supérienres § 1a pres-
gion stmosphériqoe nne production nuisihle
de méthane an conrs d*uns catalyse opérée
4 des pressions de, par exemple, T 3 15
atmosphéres st davantage.

Suivant Pinvention, pour eonvertir eafa-
Iytiquement en lydrocarbures 3 plus d'un
atome de C des oxydes de earhone avee de
Thydrogéne ou avee des gaz contenant ou
fibdrant de Fhydrogéne, i des températures

3o infériepres i celles requises pour produire

exclusivement du méthane, un exéente 1a
eynthdse sous des pressions supérieuves 3
2 stmosphires ef ou contrecarre 'aflure plus
intense de 1a réaction, provoquée par Pem.
ploi d'ane pression élevée, en adoptant des 85
conditions de rédastion plus modérées en
cunséquence, ¢ qui revient & employer un
gaz de synthése si dilné et/on dos matizres
de contact ei diluées ou sontenant de si fai-
bles ymantités dactivateurs, et/ou & opérer ho
i des vitesses de gaz ol Slevdes (est-d-dize
supérienres & un litre normal par gramme
de cobalt du catalyseur ot pax heure) et/ou
4 des tompGratuvey si basses, qwen exéou-
tant la synthésc sous la pression atmosphé- 45
rique et dans des conditions de réaction par
aillenrs égales (oest-i-divo aver 1o méme
fuaniité de gaz par heure, 1a méme fempé-
raturs, o mdme catalysonr, ete.), on n'ob-
tiendrait que des productions qui scraient Ho
notablement inférienres aux productions
maximsa réslisables, netamment inférieurcs .
& 100 grammes d*hydrocarbures liquides ou
solides par métre embe normal de guz de
synthése, caleulés par rapport & un gaz con- 5
tenant 100 % doxyde de earbons et ¢’hy-
drogine.

I’ar svite, suivant Pinvention, on change
par exemple la composition des eatalysents
eonnus pour I synthdse de Ia benzine on 6e

T

Prix du fascicule : 10 franes. 1
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esscnee de Déirole selon I‘lse}ler-Tmpsch
dans un sens tel gue denr activité favorisant
1a formation’ dc méthane & des températures
glevées, on la formation d’hydrocarbures &
plus #un atome de O A des fempératures
inférieures & celles vequises pour produire
exclusivernent Au méthane, paraisse dimi-
nude quand on les emploic sons la pression
atmosphérique. Eu outre, suivant nne auire
saractéristique dc Finvention, on change la
eomposition dun gaz de synihdse, qui con-
tient géuéralement jusgque 30 % de ano-
noxyde de carbone et jusque 60 % d'hydvo-
gine, de menitre A dilwer lo gaz, par
exemple en angmentant 1a quantité des con-
stitnants gazeux inertes. La dilution du
gaz e synthise 3 P&tat dun gaz & plus de
20 % «de constitmants gazeux incries pemt
dire opérée de irds diverses manidres, par

erzempla en willisant pour la synthise sous
pression élevée, conforme 4 Ja présente in- -

vention, un gaz fingl résultant de ia synithése
de henzine comnue sons pression atmosphé-
1iq11e selon Tischer-Tropsch, on en soumct-
tant & la synthise soms pression, eonforme
3 Dinvention, lo gaz &inal résultant de la
synthése du mdthanol. Enfin, on pent epérer
1a dfution du gaz de synthdze en ramenant
continuellement en eirenit fermé & la eir-
culation de gas frais Ie gas fimal »Csudtant
du proeédé eonforme § I'invention.

Tes mesures consistant & chaxiger Ia com-
position du eatalyseur et/on 12 camposition
du gaz prévu pour Ia synthdse penvent dtve
combinées de trds diverses manidres aux
conditions de température, de pression ef do
vitesse de. ejrenlation, notamment guand on
exéeute 1a catalyse en plusieurs phases qui
peuvent aussi étre en némo temps des
phases de pres~.10n ditférentos,

On déerira cl-apres plus en détail les eata-

Iyseurs, compositions de ‘gaz, régimes -de
reciveulstion ou eirendation ‘de gaz en cir-
enit fermé, vitesse de gaz, températures et
pressions, quien doit employer pour a syn-
thése sons pression conforme & Pinvention,
ainsi que fe raccordement mutuel des di-
verses phuses de contact, requis 3 cet
effet.

On u d&ja essayé d'opérer & des pressions

élevées supérieures & 2 atmosphéres 1a eom- .
version eatalytigne de Yoxyde de carbone :

[ 2]

——

des gaz contenant da 'hydrogéne en hydro-
earbures de mature principalement paraffi-
nique ot oléfinigue. Toutefois, fl se formait

hb

alors une si grande quantité de pmduits i -

température d’ébublition &evée qui bou-
chaient les porcs du catalysenr, que la
matitre do contaet perdait som activiié ec
1 minimam de temps (ef. par exemple ia
publication périodique « Brenustoffeheniioy,
vol, 12, fascicule 19, et vol. 14, fascioude 1).
Quand on sngmente en wméme temps ia tom-
pératare de réaction, le caialyscur reste
aotif plus longtemps, mais @ se forme des
prodaits indésirables solubles dans 1'ean,
tels que alenols, acides;elbe., qui détroisent

-les appareils ef qui comprometicat ainsi les’

possihilitéds demplol du proeéds.
Tes catalyseurs quon empleie pour exé-

' emter 1a synthése se eomposent hahitnelle-

ment dun métel. on mé&lange de méianx A
aciion hydrogénante, par exemple de cobalt,
de fer ou de nickel. En outre, = contien-

nent des eonrposés métalliques {par exemple 7°

de la nature des oxydes, comme des oxydes,
earboiates o@ composés' analogues), que
Phydrogine ne zédulf gusrs ou ' difficl-
Jement. 'Cles. "goimposés
vent lzg produciion’ notablement su-dessus
du* nivesn qil pent” ire atteint rien
g’ Taide du métal * du cafalyscur.

Ci-aprés on les uppellera fidvement notiva-

tenvs. On préeipite e éntalysour proprament
dit (métal ou mélange de métarix plus aeti-
vatenr), i P&tat Bnemént disparsé, sur une
matisre de support eoinme par exempla Te
Lieselgntir, 18 gel de"silice, Te chaThon actif,
ote., et 1o prodnit: ainsi forma conshﬁ:up ia
matidre da contact. .

“On. sait que pour aveir uie prodiciion

_8levés, ‘1l famt malntenir dans des limites
‘déterminges relativement étroites le pour-

centage d'uetivideurs rapporié & la propor-
tion métailique du eatalysent (of. « Bremm-
stoffchemie», volunie 12, pags 235, 1931).
Damis welte publisation ¥a tenéur optimum
en oxyde de thovinm dun catalygeur au
eobali-thozium est indignée 3 fitre dexene
ple comma-tant de 18°% de ThO, par rap-
port au echalt midtalligne. Tant pour une
teneur moins &evée gue pour uwie teneux
plus £lavée 1a prodaction, ainsl que Ta durée
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Or on u frouvé que la synthése jusgn’icl
pratiquement non réussie pent 8tre exfentée
aven 1n sucess complet sous pression élevée,
par exemple de 2 & 20 atmosphéres effee-
tives et davauiage, lorsqu’on ahaisse notable-

- ment en-dessous de 1a tensur optimum pour
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les conditions de pression ordinaires le
pourcentage de métal et/vmw Pactivaienrs
dang le catalyysnr,

Iar exemple, pour 1a fabrication synthe-
tigue d'hydrocarbures an moyen Joxyde do
earbone et d’hydrogépe & ume pression de
10 atmosphdres, on choisit un catalyscur ue
contenant que 12 % d'oxyde de thorium par
rapport & la tensor en métal ou, &ventuelle-
ment, soulement § % d’oxyda de thorimm,
caleulés par rapport d lu ynantitd de aobait
métallique prégent. Avee cette matidre de
contact o obtient une produetion de 130
grammes de produils liguides par métre
cuhe normal de grz de synthése (foujows
calewlés par rapport & un gaz confenant
100 % d'oxyds ds earbone of d'hydrogéne),

T1 s'avdre utile de diluer notablement le
catalysenr granulé par rapport 4 sa temeur
en métal actif, laquelle jusquiial &tait de
100 grarames cobalt par litre de matidre de
contact grannide. Par exempls o catalyseur
précité an cobaltoxyde de thorium, eon-
forme i Y'invention, ne contient que 925
gramunes de cobalt par litre de matigre de
contaet granulée. On peut employer des
eatalysours B tencur en eobalt ef thorimm
plus élevée, i Ton travaille avee wn gaz
dilnd, on & temenr moiny é&evéde, si
Pon travaille avec uwn gaz & haut poor-
eentage d’oxyde de cerbone et d’hydre-
géne. Toutefols, eonformément & 1imven-
tion, # est obsolument ndeessaire que
les tenents en cobalt et en thorimn, ou an
moins uns de ses deux teneurs, resteni cn-
dessous de 1a limite requise pour obtentr une
produciion eptimum lors de 14 synthése sous
pression ordinaire dest-d-dive & peu prds
atmosphérique, )

Suivant le procédé conforme i &'inven-
tion, on peut aecroitre encure davantage la
durée da vie dn catalyscur en maintenant
en-desanig de 1 %, de préfévence en-dessous
de 0,2 9%, la teneur de dn matitre de con-
tact (cutalysenr plus matidres de support)

{832.967]
en oxydes. alealins ou alecalinoderrenx on
en carbonates alealing ou alealino-ferrenx.
Dang des cas spéeizux, i peut méme &tre
avantageux demployer des matidres de com-
tact fotalement exemptes d'aleali on méme
des matidres de contact ucides, par exemple
contenant de l'acide phosphorigne ou de
Pacide borique. En outre, on peut prolon-
ger 1a durée de i matidre de contaet en
faisant en sorte quc la icneur en fer métal-
lique on en oxydes de fer soit inférieure &
3 % rapportés an poids total do ia matitre
de contact, de préférence inférienre &
0,2 %,

Lorsqu’on emploie su Tien d’oxyde de tho-
vium d'avtres activatenrs, par exemple des
oxydes ou carbunates d’uranium, elumi-
nium, magnésiom, mangandee, zireonium,
bérylliuw, eérivm, titane, chrome on zine,
on diminue de la méme manidre, conformé-
ment & I"invention, les tenours du catalyseur
an ces aefivateurs.

La r3gle générale cst que 1z tenenr en ces
métarx et/ou activateurs doit étze daumiant
plus faible que 1a pression employée ponr 1a
synthége est dlevée,

Souvent il est avantagenx de iravailler
avee des teneurs en activatenry ixds peu
élevées on uniquement avee des mélaux 3
acltion hydrogénante réduits en-dessous dela
température de fnsion, On peut aussi pro-
duire un catulysenr trés utile pour ia
synihdsc sous pression en rédvisant incom-
plétement, pendant Ia fabrieation du cata-
fyseur, lo méfal faisaut office d’acceptenr
d’hydrogéne. Par esemple, on pent védnire
de Toxyde de cobalt, précipitéd sur dn kiesel-
guhr, en ne falsani pagser 3 Vétat méial-
lique quc 90 & 95 9% du cobalt.

Suivant Pinvention, on peut en outre em-
ployer des catalyseurs qui ne sont pas inté-
ressants ponr la synthise sons pression
atmosphérique en raison de leur acliviié
msufisante. Pour le reste, dans le procéda
eonforme & Pinvention, on fait valoir ia
proposition de choisir le eatalysenr pour 1a
synthése sous pression &evée, de manidrs &
¥ employer un catalyseur uyant nne aetivit§
plus faible gu'un eatalyseur employé pour
me grandes production d’hydrucarbures Ii-
quides dans la synthése sous pression utmo-
sphérique, bien commme par le procidé

1,
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Fischer-Tropsch.

Dang beaneonp -de cas, il est recomman-
dable de constitucr la matidre de contact de
plusieurs eouches dans lesquelles le cataly-
senr 2 des teneurs différentes en métaux
ef./ou cu activateur; par exewmple, on choisit
la fegenr miniwmum en mélaux etfon en
activatcurs pour Penirée de gaa ct'la tenenr
waximum pout fa sortie de gaz.

Eu ouire, on peut acerolize la produefion
ot 1a durée des matitves de contact en main-

“tengnt A Yenirée de gaz une température

moins #levée qu'aux sutres endroits de
la matidre de contact ou d'une partie de
eelle-ci ; par exemple, on fait roonter Ia tem-
pérature depuls Pentrée de gaz, uniformé-
ment on d’un coup.

Avec Jes catalyseurs 3 aetivité réduite
décrits, on pout aussi dans certaines condi-
tions provoguer um déplacement de ia pro-
portion deo benzine dans los produits liquides
ohirsens dans le sens d’nne augmentation de

te proportion, en entendani par henzne
les composés hydrocarburés bouiiant en-
dessous de 200° €. 3 1u pression atmosphé-
rigue, On sgit duns le méme gens en em-
ployant des gux de départ dilués, 12 diution
&ani assnde par augmentation de la quan-
{ité de constituants inertes du gaz, par
admixtion de gaz de reciveulation ou eiven-
Innt en cireuit femnd, par admixtion des
produite de réaction de 1a synthise ou par
admixtion de vapemr d’eau, acide ecarbo-
nigue ou finide unalogue, Toutefois, rn peut
augsi employer simplement wm  excédent
d'nxyde de carbone ou d’hydrogéne sur le
sapport: théorique de 1/2. Le rapport de da
henzine & Phuile peut anssi ére augments
en réglant de manidre appropriée la tem-
pérature de.réaction et de la vitesse 3
lacruelle 1o gaz est dirigs & travers la matiere
de contact, ou en faisent varier le refroidis-
sement. Toutefols, towtes ses mesuves favo-
risant la formation de benzine aménent,
dans nne synthdse sous pression atmosphé
rique, une diminmtion de 1a production
tiale de produits liquides, rapporite au
métre cube normal de guz do synthise
débité. Fn employant des pressions supé-
rieurés & 2 atmosphéres on pent Sgalement
aceroffve dans une trés notable mesnre la
quantité spheifigne de gaz débité, par unitd

—h

de poids-de 1a matidre de contact, de manidre
% obtenir plns de 1 métre cube par kilo-
gramime de sobalt et heure (voir exemple
2). | : :
Lorsquon emploie des atalysenrs relati-

55

vament vie dont ¥aclivité eommence i -
X, .

diminuer, on peut en travaillant sovs mne
pression supérieurc & la pression atmosphé-
rique rélablir eomplétement on en substumce

12 production inttinle en diminusnt progres-

sivament 1o débit de goz aver la diminution

| de V'activité du. eatalyseur. En outre, on

peut” corapenser jusqu’d mn cerfein dogré
Patténunation de Pactivitéd du cataiyseur en
angmentant progressivement la température
etfou la pression. Lorsqu'on travaille soms

pression avee du gaz de départ difné ou avee

du gaz circulunt en. cirenit fermé; il g'offre
aussi 1a possibilité de econtrecarrer Vaité-
nuation de Telfet do la matidre de contact
en augmentant la eoncentration d’oxyde de
carbone et/ou d’hydrogéne, par exemple ¢n
diminnant la proportion de gaz de reciven-
lution dans la jotalité dv gaz dabité. .

bo
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Hwemple 1. — On digsout dans Pean, con-

jointoment aves 20 grammes de nitrate de
thorfmm, 100 grammes de nifrate de cobalt
industriel sowillé de Ni, Fe, Cu, As ou mé-

tanx anslogues. Dang eette solution on intro--

duit en ugitani 160 grammes de kieselgnhr.
Puis on -procdde 2 ia précipitation des
métaux comme earbonates au moyen d'une
solntion de potasse, en aghani -éncrgique-
gaent, On filtre le préeipite, on le lave &
Peau chande ot -ori'le xéduit & Thydrogine
i 3500 0. Clette matiSre de contact, conta-
minég en partie pay du'Fe, Cun et As, domme
pendant 1a . synthése d’nn mélange gazeunx
conrtenant dc Yoxyde de ‘earbone et de Yhy-
drogéne dans le xapport de 1 : 2, 4 1a tem-
pérature optivnum de 330° C, sous 1a pres-
sion atmosphérique, 8 grammes d'buile et
40 grammes. de beuzing par métre cuhe
normad ‘de gaz de départ torjonrs calewlés
pér Tapport i un gag & 100 %. Lorsgn’on

85

91’]

g5

ajoute des gaz do dilution, par exemple de .

Vazote, dun méthane on de 1o vapenr dean,
1a production d’buils <t de benzine dimi-
muent, Ia production de benzine cessant
bientbt complétement.

Quand avee 1a méme matidre dg contact
et le méme gaz on travaille sous wne pres-

100
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sion de 710 atmosphéres, 3 une températnze
plus basse, par exemple de 200 & 220°.(J, i
se forme 60 grammes de benzine et 70
grammes d’huils par métre cube de gaz de
départ. Lorsqu'on recourt en outre & fa difu-
tion mentionnée, la production &hoile
diminne progressivement avec la quantité
de gaz ajonté. Toutelois, avee un d€hit de
gaz calenlé de wsnidre approprife, par
exemple 2 mdfrcs cubes normanz de gz
par heure et kilogramms de cobalt, 1a pro-
duction totale et de benzine reste semyible-
ment 1o méme. Ta variante du proeddé con-
forme & Vinvention, qui vise i zugienter la
production de Jenzine, par exemple en
emplovant des gaz dilués, présente T'avan-
tage d’angmenter d'un multiple, par exem-
ple de trois mois, 1a durée de Ip matidre de
contaet. '

On pent en ontre aliénuer Vactivité dn
catalyseur, conformément 3 Pinvention, en
fabriquant un catalysour qui ne conilent
que des guaniités xclativement petifes
da substance métadlique active c'est-i-dire
moins de 100 grammes par litra de cdta-
lyseur granulé. Par exemple, suivant V'im-
vention, lorsqu’on vent travailler sous une
pression de 8 atmosphBres absolmes, on
ernploie un catelysenr ayant tne teneur en
métal de 20 & 70 grammes par litre de ma-
tidre. Pour des pressions de, par exemple,
10 atmosphdres absolues, vonvient wn eata-
Iyseur confenant environ 50 grammes de
substance métalligue active par” litre de
matigre. Quand on fravaille aves une pres-
gion de 100 atmosphred ahsolues, ces
chiffres deviennent 0,5 3 10 grammes.

Snivant Pinvention, non seulement on
adaple avantageusement 1a teneur du cata-
lyscur cn substance active  1a pressivn sous
laquelle se produit Ia synthése, mais encore
on pent tenir enmpte de Ia composition du
gaz % Traiter. Lorsque le gaz contient de
grandes quantitds d’oxydes de carbone et
d’hydrogine, on ewmploic un eatalyseur
pauvre, tandis que pour une fenenr plus
faible en oxydes de sarbome et hydrogine
on pout utiliser, des cafalyseurs plus riches,
par exemple cenx employés dans 1a synthése
Fischer-Tropseh sous pression atmogphé-
rique. ' .
Le proeéds snivant Pinvention peut wossi

. siblement 1n mémo

1 832,967 |
Bire employé aves un mode opératoire en
plusienrs phases, tant lorsqne les mémes
pressions sont maintenues dans toutes les
Phasges que lorsque des pressions différentes
sont employées dans les diverses phases.
Quand 1a pression est Ia méme dans toutes
les phases, on emploie avantagensement
dans 1a phase subséguente un eatalyseur un
weu plus riche que dans 1z premisre phase.
Par exemple, vn détermine Tactivitd des
ealalyseurs dams les diverses plrases de ana-
nidre fqu'elle augmente par degrés approxi-
mativement dang 1a méme mesure ‘que
diminue 1a temeur du gaz fraité en oxydes
de carhome et hydrogdne, On peut exéenter
de 12 méme manidre le procédé conforme i
Yinvention quand 1a pression dansies phases
gohséquentes est plus Elevie que dans Ia
premigre phase. Toutefols, dans ce eas, il
est souvent utide anssi d'employer duns
toutes les phases des catalyseuwrs ayant scn-
aetlvité, Lorsgu'on
situe en amont de la phase travaillant sous
pression cffcetive ume phase fonetionnant
sous la pression simospbérique, on peut
évidemment fravailler dans cctie phase de
iz manidre habituellement employée jusqu'a
présent, '

On peut aussi réaliser wme varisnte de
Timvention en empinyant av lien de cataly-
senrs fralg ayant conformément & 'inven-
tion une faible teneur en métal des cataly-
seurs, & teneur plus Elevee en métuux actily,
dont Yactivité est diminnée par 'vsegc et
gui lors de la synthdse sous pression atmo-
aphérique donneraient encore sensiblement
les mémes quantités de produite de symthése
que les premiers eatalyseurs mentionnés.
On peui auwsel employer confrrmément 3
Vinvention des catalyseurs & faible aetivité

- analogne, dont Yactiviiéd est diminnée i

dessein ou qui sont fabriqués d'une wuive

manitre, et qui sont impropres ou pem deo- ¢
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nomiqoes pour 1z synthésc sous pression

atmosphérique. Ea, effet, on constate de ma-
nitre surprenante quw'i la svmihése sgous
pression ecs eatolvsours aequidrent lent pou-
voir total et souvent un pouvoir encore plus
€levé,

Alors que, par exemple, on peut consl-
dérer un cofalyseur comms impropre om
devenu inutilisable pour 1a synthse sous
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pression atmosphérique et dans des condi-
tiong de répetion par aillenrs favorables
quand i1 fonrnit moins de 70 4 80 grammes
de produits liquides par métre cube normal
de gar fraité i enviven 909 d’oxyde de
carhoma et d’hydrogéne, et & une viiesse
normale de cirenlation d’un litre normal par
gramme da cobalt et heure; ntilisée dans 1a
synthdse Fischer-Tropsch, ees eatalyseurs
conviennent tréy biew pour la synthése scus
pression plug &evée : Par- exemple, un
catalysenzr fournissant 70 grammes de pro-
dults liguides & la pression qtmosphérlqup
en fommit B8 grammes 4 une pression de 2
atmosphares zhsolnes. Les catslysems 3
faible tenenr en métal actif, donnent des
prorlnchons de T0 gramumes i moins sous la
pression atmosphirique ct dans- des condi-
{ions optima, lorsquion veut s'en servir ponr
le procédé conforme i I'invention. En aug-
mentant In pression, on pent par szemple
cmployer de manidre partiedliérement avan-
tagense dey entalyseurs qui fonvnissent 40
grammes of moing soms pression aimosphé
rigque et dans des eonditions optima. Sous
10 atmosphéres, par exemple, 1a production
g'éléve de mouveau i plus de 80 grammes
pour une durée de vie satisfaisante du <ata-
Iyseur.

Lorsqu'on. dispose plusienrs catalysew:s
en série, on pout employer anx endroits qus
le gnz rénotit parcourt en dernier liew des
catalyseurs & i grande netivitd qu'ils s’épui-
seraient cn un temps minimum ‘dans les pro-
eédés connus jusqu’k présent. Par exemple,

on peut employer dens les dernidrss cou-

ches au derniers fonrs d'aval des catalysenrs
grammiés ayant des tenenrs de plus de 100
grammes en substznce métallique active par
litze de inatidre, ou des catalyseuvs qui,
comme les catalyseurs dils & «squeleite
d’allinges » (ef 1o publication périodique
« Bremstoffchemie », volume 15, 1984, page
84 et suivantes), se composent entidrement
de métal,

Enfin, on pent avan‘tagﬂmﬁmmt changer
1act1v1tﬁ des catalyseurs dans les divemses
couches ou phases de coniact, en convertis-
sant dans chaque couche ou phase ley mbmes
poids de constitnents gazeux .rénctifs, 2ap-
portés A Punité de volume do matitre de
contaet,

—_f —

An lien d'abténuer Vactivité des cataly-
senrs ou conjointement aves cette mesure,
on dilne le gaz de synthise envoyé & Ia
réaction, ¢'est-i-dive gu'on en Eléve la tenenr
en constifuants gazenx inertes, au-deld de la
tengur usuclle, & 20 % et davaniage On
& dEj3 faif des-cssals aved des gaz de sym-
thise difués qui, par-rapport 4 mn mélange
d’oxyde de carhons et hydrogine & 100 %,
présentaient des degrés de dilution de 20 &
40 9% & 1a suite dune adjonetion &azote,
méthane et acide carbonique (ef. « Journal
of the Soc. of Chemieal Imdustry of Ja-
pan», vol. 87, 11, pages 704-T16B). Les
productions de produits lquides en -centi-
mdtres enbes par métre cube de gaz de
synthase, obtemues dans ces.essais, nlatiel-
gnaient pas la produstion d'mn gaz de syn-
thése & pourcentsge élevé avee un rapport
nsiel de menoxyde de carhone 2 Phydrogéne
tel que 1 : 2. An confrairs, on a constaté
que les gaz irés diués exercaient une
Infiuence trés nuisitle sur Ia synthdse de ia
benzine {cf. op. €it., page 711 B).

Or on a trouvé que dana 1a conversion
d'oxyde de carbone of d’hydrogéne en hydro-
earbures liquides opérée au moyen des cata-
Iyseurs comnus de la synthdss de henzine
sefon Fischer-Tropsch, on obtient les mémes
rémdtats ou méme des résultats encore mell-
Tenrs en élevant in tenenr des gaz de syn-
thése an constitnants gazenx inertes an-deld
de 1a teneur habituellement employée jus-
qu'ici, par exemple au-dell de 20 %, et en.
opénan'l' en méme temps Ta synthésa 80Tt TIna
prassmn ‘-1111)51218111‘8 3 1a pression atmosphé-
rique (pressions supérienres & 9 zimosph&
res) et i des températures inférienres A
eolles requises pour produire exclusivement
du méthane. On choisit avantageusement da
dilotion dum gpz-do dfpart d’autent plus
grande qre 1a pregsion empioj'ée est &levde
ou on choisit wne pression eroissani-avee
une dilntion eroissante.

Ox pent aussi fabriquer de 1a manidre 1a
plus simple un gaz de synthdse dilnsd con-
forme & Vinvention en partant d’abord, de
manidre eohnue, i guz de synthiss in-
dustriel ordinsire # environ 12 % de consti-
tnants gazews inertes ot en. le faleant réagir
sons pression stmosphériquo au moyen des

catalysenrs connus de Ia synthase de beusine
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selon Fischer-Tropsch, comme ¢est déerit
par exemple dans 1a publieation périodique
« Brennstoffchemie s, 1982, fascienle 4,
page 61 et suivauics. Aprés avoir séparé
une partie on la totalité des produils de
réaction formés du gaz final ainsl oblemy,
on comprime alers conformément 3 Viuven-

“tion ie gaz sons ume forme ainsi dilude an

point de vue de sa teneur en oxvde de car-
bone ef kydrogéne et on le fait péagir dans
un deuxiéme four de confact, &ventnefle-
ment ¢n. plusieurs phases, sous presgion
tlevée, au moyen des mémes eatalysenrs
eonnus (par cxemple, 35 % de cobalt, 6 %
de Th O; et 61 % de kieselguhr, c’est-3-dire
18 % de ThO: par rapport i la tenenr en
eohalt).

Comme gax de départ dilué on peut aussi
employer avantageusement le gaz final 16-
sultant de la synthése du méthanol, Stant
donné gue ee gaz final contient de T'oxyde
do carboue, de hydrogéne, de Vacide car-
bonigue, du métkane et de Pazote et qu'il
o8t déjh sous la pression Bevée ds 1a swm-
thése du méthane (supérieure 3 100 atmo-
sphéres). Par gnite, conformément 3 Yin-
vention, on faif suivie & la synthése de
méthane connue, opérée & des températures
supérievres 3 250° . ot & des pressions
supéricures & 100-200 atmosphéres, ume
synthtse de benzine opérée sous pression of
i des températnres Inférienres & 300° C,
avantageusement comprises. entre 180 of
260° C.

Par exemple, on pent détendre 2 la pres-
sion de travail requise pour 1a aynthdse de
1a hensine, par exemple & une pression de
20 atmosphéres, dans un compresseur, en
produisant du fravail ct en réeupérant
éventuetlement du froid, tn gaz résiduel de
la svuthdse du méthanol, ohtenu sous ume
pression de 200 atmosphdres, qui contient
environ 15 4 25 % oxyde de earbono, 10
2 20 % d’hydrogéne ef 20 3 30 % de mé-
thane (le reste est constitng d®aeide earho-
niqua-azcte). On peut ensuite porter lo gaz

~froid 3 Ia température convenant pour a

deuxidme phase du procédé conforme & Vin-
vention, savoir pour la synthise de benzine,
cn utilisant la chalenr de r8action de 1a sya-
théze du méthanc], puis Penvoyer dans le
four de contaet pour la conversion .cafaly-

7
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| tique en hydroearbures pavaffuiques et oléfi-

niques. Aw sortit'de ce four, on sdpare tout
ou partie des produits de réaction, avants-
gensement aussi P'acide carbonigme, pour
seeroftre 1a pression particlle de Poxyde de
carbone et de Vhydrogéne won encore eon-
vertis. On péut alors’ remener ce gaz en
cireuit fermé, une ou ‘plusieuzs fois, con-
jointement uvee du gaz frals, au fonr dn
confact, oll on le soumet seul, encors me
fols, dans une seconds phase de coutuet, 3
iz m&me synthése.

On obtient des résultate partienlidre-
ment avantageux avee des gaz ou vapeurs
d'admixtion gu'on peut faclement &liminer
des gaz finads par les provédés industriels
ordinaires, o'est-d-dire qui n’encorabrent
pag inuntilement les instailations wmontées en
avel el vervant & sépaver les produiis de la
réaction. Pareilles substances sont par
exemple le C(,, 1o H:0, les aleools, Tes
hydrocarbures supérieurs, ete. En outre, il
est avanfagenx d'employer comme agent de
dilution des substances gqui sont engendrées
au cours de la réaction comme produits
subsidiaires moins désirables (par exemple,
ie CHy, le 0O, et des autres). De cette fagom,
oz peut, selon les proportions du mélangs,
non seulement améiorer 1a possibilité Pexs-
cuter la synthése sous pression, mais encors
conduire jusqu’a un certain point 1z réaction.
Lorsqu'on djoute au gaz de synthise des
hydrocarbures supérienrs, par excmple des
vapeurs de benzine, on pent déplacer la
réaction dans le sens dume produetion plug
8evée Chuile de paraffine; #l en est dc
méme pour uuc admiztion de vapenrs do
gasols (hydrocarbures en O ‘et (). Iin
vutre, on prolonge par une addition ds va-
peurs de benzina au gaz de synthése 1a durée
du ‘eatalysenr, dtant donné qu'il ss produit
mme exiraviion automatique des substances
4 tempéraiure d’ébnllition devée, qui nui-
sent & activité de 1a matidre do contact,

Le mouveau procéds pent étre cmrploys
aves wn sueety particulier dans Je eas ofi on
sa propose d’utiliser ultériemrement les gaz
de synthése ddbarrassés de produits de
réactioh, par exemple comme gaz Péclai-
rage ou comme gaz de dépari pour nme nou-
vélle fabrieation de gaz de synthdse. On
peut alors, déj3 dvant Pentrée du guz de
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. gynthase dans le four de contact, ajonter 2

e gaz, comme sgent de dffution, les consti-
tusats gazens qui manguent encore dans le
gaz final on qui y sont contenus dang ume
mesare insffsante. On assure done par ce
moven denx elfcts, savoir une amélioration
da Pétat de 1a véaction dang Je four de con-
tact eb 1a fabrieation dun gez fimal mtddi-
sable pour d’suires fins uiiles.

De manisre générale, i 4 648 nomstaié que
1z femcur en gaz ou vapewrs d'admixtion
désirable dans Pintérét dune réaction sans
entrave peut étre d’autant pins Elevée qus
la pression employée pendant 1a réaction est
devie. Quand on travaille soms pression
atmosphérigne avee des gaz diluds, on
obtient, ainsi que c'est spéeifié i de mom-
bremses reprises dans la litiératnre, une pro-
duetion notgblement moindre de produits
iguides.

T n'est pas indispensable de mélanger Jo
gaz frais av gaz de recireulation avant lenr
entrée dang 1o four de contoet, i est méme
possible, de manidre partioulidvement avan-
tageuse, Popérer Padmixtion do gz Lrais
par exemple au milicy de Ia zone de 2€ action
on on la répartissant graduebement sur
plusieurs zomes de xéaction. On assure ainsi

-que répartition uniforme de la 2énction sur
tout le four de contael, tandis guautrement
g ‘réaction principale se coneenire du ofté

de Pentrée des gaz, ce qui crée i son four
{e Tisque d*une surchanfle inddsirable aves
formation intensifiée de prodwits subsi-
diaires indésirables. )

Exemple 2. — Conune gas de départ pour
1a synthése on empluie un gaz ayant da com-
position euivante : 20% de Ny, 7% de
€Oz 10 % de OH, ¢t 42 % de H,. Aprés

avolr fait passer ce gaz de gynthése sur une |

matitre da contact constituée de 83 % de
cohalt, 6 % Loxyde do thorium et 61 % de
Iieselguhr, & 100° . ot & une vilesse de gaz
de 1,6 1ilrcy normaux par gramume da cobalt
de 1o matidre de contuct ¢ par hemre, on
obtient une production de henzine, huie ef
paraffine, dest-i-dive de produits liguides,
gui est de 88 grammes par mélrc cube
normal de gax do départ caleulds towjours
par Tapport & un gaz & 100 % doxyde de
carbone et d'iydrogine, quand ovu travaille
3 1a pression atmosphérique (pression ordi-

— 8 —

nairg). Torsquion cxdente 1o méme réaction
damy lo méme four de rontact comformé-
mueni 3 Pirvention, sous 12 atmosphéres, on
obticnt mme production dhydroearbures
liguides de 88 grammes par mélre cube
nopmal si Pon maintient 3a tewnplrature
mains devde (180° C. au YHeu de 100° C.}
en conformité avee 1a pression plus é&le

- vée. Lorsquon convertii cafalytiquement au

moyen de la méme matidre de contact le
méme gaz de départ & mue pression de 60
almosphéres et 4 une fempérature de 174°
0., la production dhydresarbures liguides
précités s'éléve & 06 gromimes par mcire
enhe normal.’ '

Un autre avantage de Pinvention est que
Paceroissement do la pression pendant o

| cours de Ia catalysc facilite extraordinaire

ment la séparation des produits précienx de
1a réaciion. Do méme, elle permef de sépaver
heamcoup plus avantageusement & autres
substaneey des gaz finals des phases de syn-
thise fonetionmant & la pression ordinaire
ou & des pressions plus élevées, aihsi que
des gox résidnels restant aprds ia derniére

oéder i eatte séparation. Aihsi, par exemple,
co employant uné pression &levde, on peut
séparer en aval do ln premidre phase ou de

In premidre partie de la catalyse foute

Phuile et une gratds partie de la benzine,
ot & une pression suffissmment &levée,
méme lonte Ia benzine et lous feg gasole
(hydrocarbures cn U; et ), e on peut de
12 menidre Ia pius simple sépaver Tecide

-earhonique par lavage % Peau sous pression.

T est aussi possible de proeéder de la méme

-manidre simple avec lés gaz finals aprés
| chaque phase suivante. On peut aussi ac-

£rolire la pression entre fes domx parties
on entre Jes diverses phascs én vuie de faci-
lifor pariieriidrerient la séparation des pro-
duits de Ia réaction et opdrer mme détenic
avant Venirés dans la artie suivante ou
dams 1a phase de Téaction suivanie en réen-
pérant en mfine temps, avantagenscment,
de 1a manidrs commue Vénecgie libérée pen-
dant 1a détents, pour diminucr in consom-
mation de foree motrice des’ compresseurs.

Selon le #as envisage 1a progsion régnant
duns dz partie sous pression de ¥a catalyse
peut Gire différente. I est utile queHe soit
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styffsamment &eovée pomr que la pression
particlle des eonstifmants gazeux réagissant
dans ecs phases (oxyde de curbone ek hydro-
gone) coxresponde an moins & la pression
particlle dans Je gaz de départ pendant la
synthése sous pression atmosphérique. Par
exemple, quand le gaz finad de la pemiére
phage fonetionnant sensiblement sous 1 atmo-
sphire contlent emanre 30 % dloxyde de,
carbone et d'hydrogéne pour 90 % d'exyde
ds narbone et d'lydrogéne dans e gaz de
départ, on travaille daps les phases sui-
vantes, conformément i I'invention, & wne
pression égule pax cxemple 3 au moins 3
almospheres, Quand il est préva en onire
une troisidme phasge, on ¥ maintient confor-
mément 3 Vinvention ¥a pression au-dessos
de 4,5 atmosphéres, par exemple i 5-6 atmo-
sphares, pour une teneur de par exemple
90 % dloxyde de earbone ot d’hydrogine,

Les températures de réaction dang la on
les phases de la partie sous pression de la
catulyse peuvent &fre choisies égales & celles
couramment employées pomr 1a synihese
sous pression atmosphérique. Toutefols, on
peut aussi employer des températures moins
dlevées ou plus élevées. Ceel Jépend par
cxemple de 1'éiat de Ia matidre de conlaet,
de 1a pression et de la vitesse de circulation
spheifique {par gramme do métal aetif due
caialyseus).

De munidre générale, on travaille avee una
température moing &evée quand 12 matiere
de contact est fraiche et que ia pression est
devée of (on) Ia vitesss spéeifique peu éle-
vée, tandis que ponr une pression plus fai-
ble on une matitre de contact viciilic ou
eneoro uns vitesse spécifique inféricure & un
litre par gramme de métal du catalyseur et
par heure mme température de réaction plus
Elevée gavire utile

Eremple 3. — Lorsqu’on envoie sur le
méme eatalyseur «que celpi déerit dams
Yexemple 2, & Ja pression atmosphérique,
un gaz de synthise se composant de 4 % deo
Ne, @ % de (004 4 % de CH,, 30 % de mo- -
noxyds da earhone et 60 % de H. (gaz dit
« frais »), et qu'on dilue ce gaz de synthése
ordinaire, par reeirculation, avee les gaz
finals résnitant do cette aynthdss sons pres-
sion atmosphérique, on obtient nn paz de
synthése dilué comtenant environ 10 % de

(832.967]

N,, 8 % de GO 17 % de CH, 4 homolo-
gucs, 22 % de monuxyde de carhone et
45 % de ¥, Quand cn maintient le débit
de gaz, & son tonr, & 1 litrc normal par
gramme de eobalt et par heure, Tapporté an
gaz frais et calenlé par rapport A un guz
contenant 100 & (Loxyde de carbone et
d’hydrogane, on oblient i la pression afmo-
sphérique et 2 190° C. 95 grammes dhydre-
carbures liquides par mdtre cube nommai de
gaz frals, rontenant 100 % doxyde de car-
bone et d’hydrogdne, tandis qu'a une pres-
gion de 12 atmosphdres of 3 180°C. on
obtient 121 grammes et & 60 atmosphires et
174°C. ovn obtient méme 138 grammes par
métre cube normal de gaz frais calenld com-
me mentionné ei-dessus, Enfin, guand on
léve la pression 4 300 aimosphéves, i est
rceommandable ds pousser encors plus loin
1z dilution du gaz & Pentrée du four de con-

" tact, par ezemple en créant une recirveula-

tion plns intense du gaz final, da manidre
gqu'il ait seusiblement la composition smi-
vante: 20 9% de N, 18 % de 00, 42 %
de OH., 8 % de CO, et 17 % de Ha An
moyen de ce gaz dilué on obtient ensuite i
170°C, of dans les mémes eonditions du ca-
talyscur 148 grammes &’hydrocarbures H-
quides par maire ouhs normal de gaz frais.

Pour employer ntilement 1e gaz finul, eon-
tenant encore de Yoxyde de carbone et de
Thydrogine, qui résulte de la conversion
eatelytique préeitée de gaz eontenant de
Togyde de carbome 8 de 'hydrogine, oz
soumet avantagensenent ce gaz final encore
mne fois 4 1a méme conversion cataiytique
dans un four de contaet. Le gaz finsl con-
tlent emeore en moyerme environ 10 %
doxyde de carbone et 20 9 d’hydrogdne
aprés avair parconrn plusienrs fois en eir-
enit fermé un on plusienrs fours de contact
Lorsqu’on envoie ¢e gaz, gqui coustiiue un
gax Je synthése & 80 %%, dans vn second four
de coatact, fonetionmant sanms recirelation,
on petrt encore produire H0 & 40 grammes
d’hydroearbures supérieurs par métrs cube
de gag final. §i dans ce seeond four on tra-
vaiflai anssi en cireuit fermé, on ne produi-
ait de plus, dans Ie cas Je plus favorahle,
qua 20 grazunes. de produits, sans parler du
cofit 8levé de la condnite dune reciteniation.
Pour tenir compte de 1a faible jeneny en gaz
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ge, on opére avantagensement dans le secon-
de phase avee une pius longue durée s
s&jour; whe températnre plus~ Eevée, une
plus grande aetivits ds 1a matidre de contact
(par exemple en employant une matidre de
conlazct concentrée 3 plus de 100 grammes
de cobalt par Litre ou une matitre de con-
tact nouvele) on encore avec une pression
quon comserve &levéo, et ou peut cmployer
chaeon de €63 TOyens separémeni ou 1e3 -
ployer tous & la fols, -

Le rapport de Poxyde de cﬂ.rbonc a 1’hy~
drogdne dang les gaz envoyés au premier
greups do fours fonctionnant en eirenit fer-
mé peut Atre maintenu & 1 : 2. On pent toi-

tefois angsi choisir avee sugeds un gaz plns

riche en oxyde de earhone, a2 gui donne des
pebduits plus antieognants., Naturellement,
les gas sortant du premier. groupe de fonrs
de vontact eomfiennent alors cux aussi wa
gaz plus riche en oxyde de carhone. Vu que
e ooz est trop pauvre en hy&rogéne pour
une conversien ultérienrs, on o ‘corrigs
avantageusement avant son entrée dans le
second groupe de foirs, ne fonctionnant pas
en civenit fermé, par Exempie en 1111 a.]ml
tant de Phydrogéne. -

An lex de wmonter en 3é11e des systtmea
de fours de contaet distincis, on peut smssi,
avee un seul four de contact, limiter Ia oir-
enlgtion en eirenit farmé & tme partip do la
longuenr du. four et on laisss sans sivenda-”
tion en eireuit forms umquement Ja seconda
partie-du four

" RASTME

- I’invention a'ponr cbjet vn procédé pous
convertir eatalytiquement en hydrocarbures
i plus d'nn atome de O les oxydes du ‘car-
bone avec de Phydrogine ou avee des gaz
contenant on libérant de i’hydmgene, i des
températures inférieures” i celles regmises
pour produire” exelusivement du méthana,
earactérisé en ce qu'on exdeute.la’ synthase.
sous des pressions supérieures 2 2 afmo-
sphdres et on contrecarre 1'aluze - ‘plus_
intenss e la réaction, provoguée par LYem-
ploi” d’uné preszion éievee, en chioisissant
des conditions de réaction pius modérées en”
conséquence, te qui ‘revient A cmployer un
gaz de synthése si dilué et (ou) dés ma-
tidres de contact «i-difuées ou contenant de

Y .
de synthese du gaz final de la pretrrliéﬁe pha-

i faibles guantités dgetivatenrs, et (o) &
apérer 3 des vitesses de cireulation si élevées’
et (o) & des fempératures &1 basses, qu'en
exBeutant 1a synthése sous lo pression atmo-
sphériqua et dans des eonditions de réaction
par aillents &gales, on n’obtiendrait que des
productions. qui -seraient notablement infé
rivures wu¥ productions maxima réalisables, -
notwmment inférieures & 100 grammes d'hy-
droearbures liguides ou solides” par métre

. cube normal de gaz de synthdse, exdenlés par

rapport & un gaz comtenant 100 9% doxyde
deearbone et d’hydrogine.

(e procéds peut &re caractérisé en ou’cre
par T ou phisienrs des pom‘i}s suivants :

g. Om apére Ia conversion ecatalytique en-
plusieurs phases et on asgmente 1a ‘pression
dans les différentes phaves wu fur of 3 me
sure que la feneur on wnstﬁ.ua.n{s gaueux
inertes arolt;

b. Ta tensur du catalyseur en mcta.ux et
(o) en activatenrs est d’autant plos fai-
be que ia pression sous laguelle on opars 1a
conversion catalyiigue de gz de gynthise
¢st Glovée;

e. La temeur en métaux et (ou.) € actl-
vateurs dans de la matiére de conmtuct. dif-
fére, avantageusement .de manibre qu'a
Pendroit 1o plue rapprocké de Pentrée de gaz
élie soit 34 plus faible et qv'elle augmenta
progressivement ou par degré& rl:ms 1o sens.
de Ia sortie de gaz;

“if. Ou emplele des matidres de contact
qui, dang les conditions favorables econmnes
de 12 synthdse dec 1a bonaiue 3 1a pression.
atmosphériqoe cf pour un débit de gaz dab
fitre normal par gramree de métal netif of
par heure, donment uhe prodiretion infé-
rieure § 100 giaimres Chydrocarbures H-

[ quides par mdtre - cube mormal- de gaz de

gynthése {ealeulés par rapport & Is sorhme
de monoxyde de carbone et- ’hydrogéne) ;
& Lo catalyseur contient molng -de 100
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de contact, de preferenca 0 52 ;0 gramma:.
parittrad” T L Tl
F Dans tn mode npératmre €N, plusmm‘s

phases, on emploie dans les phases de eon- 100

tact subsSquentes des  catalyseurs™ plos

actifs gue dans des phases de contact préed- -

dentes, Yactivité do catalystur croissant
avantageusement dans la méme miesure que
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diminte 1a teneuy des gaz réaetifs en oxvde
de carbone et hydroginae; de préférence, on
convertit dans chague phase de contact les
mémes quantités en poids de constituants
gazeux réagiseants, rapportées i 1'unité de
volumea du eatalysent; on bien on &lve la
presgion dans les phases de contact subisé:
gnentes et en méme femps on eonfére am
cutalysenr 1la méme activité que dans Ia
phiuse précédente;

g. Les tompératures & Yintérieur de 1a
matiére de contact crolssent depuis 1’entrée
de gaz jusq’h 1a soriic de gas;

k. Au fur et & mesurs que la durée de
fonetionnement augmente, on &ldve la tom-
pérature oun la pression ou on diminuwe le
débit de gaz ou encore on combine entrs
elles ces mesures;

t. On change la composition du gaz pour
la gynthése de manidre qu'd contienne owtre
sa tenenr en oxydes de carbone et hydro-
gines des gaz 4 action diluante en quantité
supérieurs & celle couramment cmployée
jusqu’s présent, par exemple plus de 20 %
de constitnants gazenx inertes (00, N,
CHL,), 1a dilotion &tant cholsia avantagen-
sement d'autant pius grande que 1a pression
employée est élevéo; de préférence, on em-
ploie comme gaz de synthise diluéd un gaz
final qui résmite do la synthise do composés
hydrocarburés eontenant de 1'oxygine (syn
thise du méthanol) opérée 3 des tempéra-
lures supérienres & 250° G, ef & des pres-
siong supérienres A 100 atmosphéres; ou
bien on emploie comme gaz de synthdse
dilué vn gaz final qni résidfe de la synthise
d’hydroearbures opérée i 1a pression atmo-
sphérique ou & une pression pen différente
de celle-oi (synthése de la bensiue), avants-
gensemant aprés avoir eéparé une parile on
la totalitd des produits dc 1a réaction;

. On comprime Ia gaz final, comme gaz
de départ pour 1a synthése de 3a benzine, &
une pression sl élevées qne 1a pression par-
ticlle des constifusnis gazemx réagissants
(oxyde de carbone et hydrogéue) atteigne
sengiblament lo pression partielle des mé&
mes congtituants gazenx dans le gaz de dé-
part de 1a synthése préeédente sous pression
almosphérique ou dépasse eette pression
parlielle; :

k. La pression 3 laguelle on porte le gaz

[832,967]

E final, coinane gaz de départ de la gynthése

d’hydrocarbures dans tm deusitme four de

contact, est comprise ealre dewxz et irente .

aimosphires et so zépartit sur plusienrs pha-
ses de pression, avantagensement deux pha-
sed de pression dont la premidre s’exéente 3
3 atmosphires et lg seconde & 20 utmo-
sphéres;

L On opére 1a séparation d'une partie de
1a totalitd des produits de réaction du gaz
final de 1a synthése dhydroearbures pro-
dnite sous pression atmosphérique, en cm-
ployunt une pression #levée, par exemple 1a
pression de la phase de pression swhsé-
quente;

m, On s gépare du gaz final de da eyn-
thése d’hydrocarbures upérée sous pression

" atmosphérique que les produits de réaction

qu'on. peut sdparer par simple refroidisse-
ment, tandis qu'on ne sépare les produits

“de réaction restants quaprés passage du gaz

fiual dans 1a partie sovs pression de Ia syn-
thése d’hydrocurbures;

#. On opire ne séparation de substances
gazevses comme I'anhydride earboniqne sons
ia preseion de 1a partic sous pression da ia
synthése d'hydrocarbures o sous nne pres-
gion plus &evée;

0. ‘On maintient les tampératures dans 1a
partic sous pression de 1a synthdse moins
#levée que dany lu partie sous pression atmo-
sphérique, et lorsqwil y a plusienrs phases
de pression, on maintient la température
mains &levée dans 1a phase & pression mazi-
mum que dans la phase A pression infé-
rieure;

p- Om opére la dilution du gaz de départ
de lu synthese d’hydrocarbures sous pres-
sion en ramenant comtinuellement, en ciz-
cuit ferné, an gaz de départ le gaz final
obtenu aprds séparation des prodmits de
rénetion formds dans la synthese, st en reti-
rant eontinnellement du eirenit fermé un
courant de gaz final corvespondant  ia con-
traction des gaz réactifs; :

¢. On envoie le gaz de départ de 1a syn-
thése sous pression sur la matidzo de comtact
en aval de Vendroit d’entrée du gaz final
cirendant en cirenit fermé, en vn ou en plu-
sieurs eudroits du four de contact et par
fractions égales ou dilléventes;

7. Pour diluex le gaz de dépurt de 1a
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gynthése sous pression on mélange 3 ce gaz
des oaz .ou vapews qui figurent commo
produits de réaction pendant la synthése
Fhydroearbures, par exemple des vapeurs
de Dbenzine ou des gaz qui permcttent de
mettre faciicment en valenr le gaz final, pax
exemple du méthane, des hydrocarbures
supérienss ot (ou) des gaz qu'on peut de
nouvesn Gliminer facilement des gaz finals
pur dos moyens industriels commus, par
exemple de Pacide carbonigque, ds 1a vapeur
&ean et de 1"zleonl;

s. On adaple 1s température de réaction
dans le fvar do contact st anx abords de la
matitre do contaet & da eomposition du gaz
de synthise au point de vue de ea fenenr en
usyde de earhone ef hydrogiue en mainte-
ndnt la température pen €levée aux endroifs
olt on fait réagir wn gaz de synthise conte-
psnt un pourcentsge rclativement &levé
doxyde de carbone et d’hydrogine;

%, On monte en aval d'un ow de plusienrs
fours de coutact & reeirculation des gus
finals dana le gaz réaciif 1m ou plusienvs
fours de contact sane recivenlation dey gas
finals;

Fischex-Tropsch;

—_ 12 -

4, On rend la durde de séjour des gaz
dans e groupe-de fours sans recireulation
de goz finals, plus longne que duns les grou-
pes montés en amont et ponrvus d'une recir
colation de gaz finals;

7. On emploie dams la phase finsle une
matitee de contact particuliSrement active,
par exemple Jos catalysenzs do la synthoce

Jo

35

w. On maintient la pression ou la tempé-

rature on Jes deux, pluy &evées dans la

phase finale gue dams.les phases précé-
dentes; ' :

% On eyploic dans les fours. de contact
fonetionnant avee recireulation wn méange
gazenx contenant phus de 1 volume d'oxydes
de earbone pour 2 volumes d’hydrogine, et
on corrige ensmite an point de vme de sa
tenenr cn hydrogéne la composition des gaz
fingls avant leur entrées duns Ics groupes de
fours fonetionnant sans reeireulntion,

ko
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