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La présents invention se rapperte & un
procédd pour produire synthétiqnement des
hydracarbures liguides, et plus particulicre-
ment & mn procéds suivant lequel des hydro-
carhures gazeux inférieurs comme le mé-
thane, I'éthane, cte., sont transformés en un
mélange de monoxyde de carbone et d’hydro-
pEne desting & &tre ini-méme transforng en
hydrocarbures Yiquides par synihdse cataly-
tique.

Pour plus de commedité on emploiera
’expression « gaz pour gynthéses » pour dé-
signer es mélangs de monoxyde de earhone
of d’hydrogéne. Il va sang dire que ce gaz
pour syntheses peut Stre utilisé pour 1a syn-
thise d¢ composés queleonques connus dans
la technique et susceptibles d'éfrs obtenus
par synthdse i parfir de mélanges de mo-
noxyde de earbone et d’hydrogéne.

(le gaz pavr gynthése est constitué de pré-
férence par un mélange de monoxyde de
carbone et d’hydrogine dans un rappori com-
pris emtre un ct six volmmes d’hydrogéne
potur deuix volumes de wonoxyde de carhons.
Ce mélange s'obtient par exemple A pariir
du méthane, de 1a vapenr d’eau et de ¥amhy-
dride esarboniqne conformément 3 1a réac-
tion suiveamte ;

3CH, - 00, -2 H,0 = 4CO0 - 81,

Orn pent au besnin employer des exeés eon-
venables de vapsur dean et d’suhydride
carbonigue.

Te méihane peut dtre tirg de sources de
gaz naturel. Quant 3 ia yapeur d’cou, on
peut 1a recueillir comme some-produit de
Pétape de synthese des hydroearbures liqui-
des. Tl est par conségquent manifeste que la
grande guestion est celle de Ia production
de Punhydride carbonique mécessaire pour
Popération. La réaction de transformation
d'un mélange do méthane, d'anhydride car-

bonique et de vapeur d'eau en wn gaz pour

gynthése s'effectue 3 des températurcs élovies
ordinairement eomprises enire 980 et
1.200° C, en présence d'un catalyseur. I3 est
néeessaire de brider du combustible pour
produire ces lecmpératures. La combnstion
du combustible donne naissanee 3 de anky-
dride earbonigne.

La présente invenlion a pour objet essen-
tiel de eréer un proeddd’ suivant lequet
Panlydride carbonique desting & la réaction
st réeupérd & partir des gaz de combustion
employds pour chauffer les chambres de ca-
talyse dans lesquelleg 1a réuction Seffectne.

Elie vise &galement i créer un procédé de
symihise d’hydrocarbures, et plus partieu-
lidrement & obicnir un gaz pour synthémes
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susceptibles d'8ire ensuite transformé d'une
maniere continue et feonomique par synthése
en hydrocarbures lgnides.

D’suires objets de la présents invention
serout mis en lumidre au eours de ia des-
eription qui en est faite ci-aprds.

Le dessin ci-annexd, qui fait partie de 1a
présente deseription 3 Vintelligence de la-
quelle il est desting, représente schématigue-
ment une forme d’appareil particulire por-
metlant Ia mise en cuvreda precédé snivant
IInvention.

Considérant plog particulitroment lo des-
sin, on amdne par la condmite 1 un hydro-
earbure gazenx infézienr tel que du méthane
par exemple, gw’on aura tiré d'nne source
gueleongue. Ce méthane pent se trouver sous
une pression de 28 atm, et & une tempéra-
ture voising de 37° ¢, 11 doit &ire eniendu
que si des températures, des pressious b des
eompositions da gaz sont spécifiqguement in-
diqués dans le cours de la deseription c'est
uniquement dans le dessein de fixer les idées
¢t non de limiter Pinvention,

Le méthane se rend duns moe four d'ab-
gorption 2 qui pent 8tre du type elassique 3
plateanx de barhotage ou & ruisscllement.
Dang cetie lour 2 3¢ méhane est mis en
présenca d’un solvant convensble sirenlant
4 contresens eb desting & éliminer Fhydro-
gtne sulfuré et d'antres compasés du sonfre,
solvant qui arrive A 1a four 2 par 1a conduite
8. 7§ impnrte que les composés du soufre
soient éliminés afin que, lorsque le gaz pour
synthéses sera par la suife iransformé enm
Liydreearbuves liquides dans 1’étape aorres-
pondante, e catalysevr qu'on y emploie ne
s0it pas empoisonnd, :

Tes composés du soufre dissous dans le
solvant sont retirés de la tour d’nhsorption 2
par 1a eonduite 4 ef, par Péchangeur de cha-
leur 3, la conduite 6, s passent dans 1a tour
de déponillement 7 dang laquelle ils smt
cxpulsés du solvant par des moyens conve-
nables quelcongues, par exemple on rebouil-
teur 8 auquel on fait arriver de Ia vapear
d’enn par 1a conduite 9. On pent maintenir
une pression de 0,7 abm. dans la tour de
dépouillement et, an bas de celleci, une
température approximative de 110° C. La
solution dépouillée est zetirée de la tour de
dépeniilement par la eonduife 10 et fraverse

—_—

échangenr de chalewy 5 pour étre ensuite
refoulée par 1a pompe 11 2 travers mn re-
froidiseent 12 ol le liguide absorbant est
refroidi par &change de chalenr avee de Tean
introduite par la condnife 13 4 une tempé-
rature voisine de. 84" C., aprés quoi il revient
dang la tour d’absorption par la conduite 3.
Leg vapeurs issues de 1a tour de dépouille-
ment % sont &vacudes par la conduite 14 et
pussent 3 travers un condensenr 15 auqnuel
un flnide réfrigérani est amend par une eon-
duite 16. Le condensat est &vacné dn con-
denscur 1§ par la conduite 17 et amené daus
1a tour de dépouillament comme condensat
de reflux, étant entendn gue celie tour peut
étre momnie de plaieauwx de Lractionncment.
Tes somposés du soufre sont évaends par la
conduite 18 et soustraifs an procédé. Ie
méthane épuré, gqul peut confenir d’anires
hydrocarbures gazens, corome. 1'éthane, etc.,
vu de gaz inertes comme Vazote, est retiré
de 1a tour d’absorption 2 par 1a conduite 19.
Une partie de ce méthane se rend par la
conduite 20 dans la conduite 21 oii Fon
introdnit ds I'anhydride earbonique par la
conduite 22. Dans ccite méme eonduite 21
on introduit également de 1a vapemr d’exuu
par ia conduite 23 que commands 1a vannc
24, 1 bien que 1s collecteur 23 renferme un
mélange de méthane, ’anhydride carbonique
et de vapeur d’can. Cclle-ei peut provenir
de Vétape de transformation en hydrosar-
bures liquides, & Jaquelle on peut ie sous-
traire par la conduvite 26 commandée par
12 vanne 97, et elie pent &tre sous une pres-

- sion. de 10 atm, Deaxz chambres de caialysc

et de régémération jurnelles 28 et 20 somt
prévnes. Lorsque I'une de ces chambres se
trouve en période de produetion de gaz ponr
gynthiacs on procéde an chavffage de Yautre,
dest-i-dire quion pent 1a considérer comme
étant en période de soufilage, aing gon
Yexpliquera de manidre plus détaillée dans
ca qui suit. Sar is dessin, la chambre 29 se
trouve en périnde de production, ¢'est-3-dire
yue les vannes 80 et 48 sont fermées et gue
li vaune 31 est ouverte, ¢& goi permel au
milange de méthane, d'anhydride carbonigue
et de vapour d’eau de se rendre par ln con-
duite 82 dans In chambre de catalyse 29. La

~ composition catalyliqne présente dans Ia
- chambre o &8 préalablement portée 4 une
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température de Pordre de 1.200° C. par la
cammbustion d'un cornbustible carboné & 1'in-
térienr de cette ehambre. Le catalyseur pent
ftre du nickel métalligue, déposé sur un
support convenable. L réaction préeédem-
ment déerite se produit dans 1a chambre de
catalyse et le mélange comstituant le gaz
pour gynthdse est évarné de celte chambre
par la eonduite 33, &ant culendu que la
varne 84 est fermde et la vanne 35 ouverte.
Te gaz pour mynthdses se rend par la eon-
duite 36 a Vétape de {transformation ep hy-
drocarbures liquides qui est indiquée sché-
matiquernent par le numére de référence 31,

Cetie -Blape an cours de laguelle un gaz
pour synthéses est {rangformé en hydrocar-
bures liquides est déerite dans la littérature
teehnique pax Fischer ot Tropsch et d’antres
qui ont produit par synthdse des hydrocar-
bures i partir de mélanges de monoxyde de
carbona et d’hydrogéne. La réaction se pro-
duit en présence d’an catalyseur, & wc tem-
pérature voisine de 200° O, de la manidre
suivante ;

€0 + =H, — (CHy), -+ Hy0 - chaleur.

Les cutalyseurs employés pour I"opération
vi-dessus penvent &tre des mélanges de co-
halt-thorinm-terre d'infuseires, ou de nickel-
mangandsc-alumineterre d’infusoires, ou de
cobalt-thorium-cuivre-terre d'infuscirves, pré-
parés par réduction de nitrates métatliques
au moyen &’hydrogéne,

T.es hydrocarbures ¥iquides sont retirés de
Yétape correspundante pur la conduifc 38
qui est commandée par la vanue 39, Un ré-
scrvoir de gaz 40 est prévn pour régler ’af
finx & Vétape de transformation en hydro-
earbures liquides, Lorsqu'il est formé du gaz
pour synthéses en snrabondanee, Pexcéy en
est dérivé par la comduite 41, commandée
par Ia vanne 42, dans le réservoir de gaz 40,
Lorsqu'il n'est pas predunit suffsamment de
gnz pour synthdses, on supplée i Vinsufi-
sance en retirant du gaz du véservair au
moyen du compresseur 43 qui refonle do
gaz par Ia condunite 44 dans 1a eonduite 56
en vue de son passage & 1'étape de lignéfae-
tion, éconlement du guz pour synihises
&tunt réglé par la vamme 45, Tn échangenr
da chalenr 36a est disposé dans la eonduite
56 A Veffet de maintenir & la température

[$45.361]

voulue le gaz amené & 'étape do liquéfaction
37, cet échangeur pouvant &tre £oit un ré-
cheuffenr, soit nn refroidisseur.

Lorsque 1o chambre 39 est en période de
production 1a chambre 28 se trouve en pé-
rivde de chauffage. Uné partie du méthanc

“gui ¥échappe de Vabsorbeur par la conduite

19 se rend dane la conduite 46. La vaume 47
est fermée et 1a vanne 49 ouverie, co qui
permet au gaz méthane do o rehdre dans le
collecteur 50 et dc 13, dans Tes conduites b1,
52 et 53 en vue d'8ire additiouné J’air re
foulé par 1a condnite 56 au moyen du com-
pressenr 55 alimenté par la conduite 5+ Le
méthane brile, produisant de Vanhydride
carbonigue et de la vapeur d’eau, les pro-
duits de combustion étamt &vacuds par la
conduile 57 et se rendant, par la vanne 58
et Ja conduite 59, dans un tambour 8¢ qu'on
alimente d’ean par les condultes 61 et 62
eommandées par s vanoes 63 et 64

Te méthane est tnfroduit en de mnltiples
puiuls distinets répartis sur Pensemble de ia
chambre de catalyse afin de distribucr la
chaleur. Si Von introduisait la lotalité du
méthane en un seud point ou en quelques
points, 1a température de la flamme serait
si &levée que 1a magonnerie ou e catalysenr
pourrait étve abimé, La répartifion des
points de chauffage pormet d’ohtenir la tem-
péraiure de 1.200° C. désirée,

En outze du méthane on pent utiliser daus
1a période de soufllage d’autres combustibies

carbomés tels que du charbon on du coke

pwivérizé an des combustibles Hguides. Dans
e cus olt on briderait de telles substances
des megures sexaient prises pour introduire
convenablement ces combustibles dans les

- chambres.

" Tes vaumes 63 et 84 soni réglées de fagon
que les produits de combustion soient refroi-
dis & wue température voisine de 37° C. A
eetle fompérature la majenre partie de 1a
vapeur présente dans les gaz de eomhnstion
sc condense ef est retirée du tambour 80 en
méme temps que Yeau de réfrigéraiion par
Ia conduite 65. Les gax refroidis quittent le
tambour par la condvifc 66 et passent dans
nn absorbeur 67 qui, de méme gque I'absor-
henr 2, peut #tre du type A ruissellement on
3 plateanx de barhotage. Les gaz de combus-
tion sont mis en contact avee Nu courant in-
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verse d'mn liguide apte & dissondre Yanhy-
dride earbunique, liquide gui est jntroduit
dans T"absorbeny par ia conduite 68. On peut
faire fometiomner cet ubsorbeur scus une
pression de 1,7 atm, La solution danbydride
carbonique dang le solvant ou Hquide absor-
bant est évaenée de Pabsorbeur par la con-
duitc 69 et, par 1a pompe ‘70, Ia conduite 71,

Péchangeur de chaleur 72 et la conduite 73, |

it est refoulé dans 1a four de dépouitlement
74 On fait fonctionmer celle-ci de manitre
% maintenir 3 sa partie inférienre une iem-
pérature voisine de 115° G, au moyen dun
rehonilleur 75 auquel de 1a vapenr deaw. est
amenée par la conduite 78. Le gaz carbo-
nigue extrait est évarué de Iu four de dé-
pouillement par lp eonduite 77 et traverse
1n condonseur 78 auquel un agent réfrigé-
rant et ameng par la. eonduite 79, Les con-
stitnants condensables sont ramends i I
tone de dépouillement par la conduite 80
sous forms de liquide de reflnx. Il va sans
dire que 1a tour de déponillement peut &tre
munie de platennx de fractionnement. Le
gaz carbonique est vaené du condenseur par
1a conduite 81 et se rend dans 12 conduite 22
en vue de son admission dang le collectewr
91 cumme il a 68 déorit préeédemment, Un
réservoir de goz 82 est préva pour régler
Pécoulement de Panhydride carbonique.
Lorsquil ¥ o exeds de production d’anhy-
dride carbonique ee dernier, par la condnite
83 gommandée par 1z vanne 84, se rend dans
le réservoir de gaz 82. Lorsqn’on recueille
une guantité insnffisante d’znhydride earbo-
nigue le compresseur B5 en soustrait au ré-
servoir de gaz ot le refoule par la conduite
86 dans la conduite 22 cu vae de son admis-
gion anx chambres de catalyse.

Tes gaz Qe combustion renferment de
Pazote, nn pen de monoxyde de earbone et
Qantres gaz. Ces divers gaz ne soni pas
gbsorbés par le solvant sélectif pour anhy-
dride carhonique, ot ils passent de la tour

5, d’absorption 67 3 travers la conduiie 87.

Le solvant débarrassé de Panhydride ear-
bonigue quitte 1a tour de dépovillement par
1z conduite 88, traverse échangenr de cha-
leur 72 et, par Vintermédiaire du refroidis-
sauyr 99 et de la condunite 68, 1a pompe 8Y
e renvoie dans Tabsorbear en vac de sa
réutilisation. An refroidisssur on fait arri-

—_h —

ver pax la conduite 91 un agent réfrigérant
qui gert & abaisser & environ 32° C. la tem-
pérature du ligquide ahsorbant.

Sour les dessing la chambre 28 se trouve

bb

en périnde de soufflage ot 12 chambre 29 en -

périnde de production. Lorsque la tempéra-
ture moyenne de Ja somposition catalytique
présente dans 1o chambre 29 tombe & envi-
ron 980° (1, ainsi qu'il est facile de Sen
rendre compte an moyen de pyroméires, de
thermomeétres et d’awires instrumenis ente-
gistrant ley températures conmms dans 1a
fochnigue, on ferme les vannes 92, 35, 49,
31 ot 58 et Pon ouvrc les vannes 93, 34, 47,
48 et 30, T.a chambre de catalyse 20 passe
ainsi en période de soufflage of 1a chambro
de catalyse 28 en périnde de produeiion.

Lersque cette manenvre commutative des

vaanes s 6t6 accomplie, du gaz méthane se
rend par 1a vanne 47 et la conduite 94 dans
un cotlectenr 95 ef par les condaites de déri-
vation 96, 97 et 98 dang la chambre 29 en
vne de sa combustion avee de T'air que lo
romypresseur 55 refoule par la conduite 89
commandée paxr 1a vanne 34, de I'air passant
duns la chembre de catalyse 20 pax In com-
duite 33, Tes produils de combustion quittent
in chambre 99 par 1a conduite 82 et 1a eon-
duite 100, 1a vanne 88 &ani ouverte pour
permettre le passage davs la conduite 59
donnant aeeds i Vapparell d’absorption do
Panhydride earbonique. Le mélange de mé-
thane, Panhydride carbonique et de vapenr
d’esn présent dams la conduite 28 se rend
par Ia conduite 101, comandde par ia vanne
48, et 1a conduite 57 dmms la chambre de
catalyse 28, tandis que le gaz pour synthdses
formé dans 1a chambre de catalyse est ameng
par la conduite 102, commandée par la
vanne 98, dans 1a conduite 86 en vue de son
passage 3 Pétape de Yiguéfaction ou au réser-
voir de gaz ou anx deuwx. Ou rdgle Péeoule-
ment des gaz A travers lo chambre de eata-
Iy2c en périede de production ef Yafilux de
méthane & la chambre ‘en période de soul-
flage de manidre que Uélévation 3 ia temnpé-
yatnre d’envivon 1.200° C. de 1a composition
catalytique présente dans la chambre en pé-
riode de souflage et 1a chute i une tempéra-
tnre Penviren 980° C. de 1a composition
catalytigue présente dams 1a ehambre cn
période . de production soient simuliances,
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afin que V'opération puisse seffcetuer en con-
tinu pazr mutation de Pune des chambres de
catalyse de la période de production 3 la
période dc souffiage et inversement.

11 est évident que diverses modifications
peavent étre apportées dans les détails d'exé-
culion du présent procéds sans "éearter pour
cela de Pesprit de Pinvention. Cest ponrquoi
i doit 8tre entendu que celle-ci ne se limite
pas aux détails indiqués dans Ia desaription.

g4l ¢

1° Procédé pour traunsformer des hydro-
carhures gnzetx en un mélange de monoxyde
de carbone ct d'hydrogéne, consistant & opé-
rer dans des enceinies de eatalysc & régéné-
roation fonetionnant aliernativement en pé-
riode de soufilage et en période de produe-
tion, la période de soufflage comprenant ia
cornbustion d'une matidre carbonfe au
moyen d’air A Teffet de porter de 980 &
1.200° . la température de Penceinte of 1a
période de preduction comprenant la lrans-
formation eatalytique d'un mélange d'hydro-

[845.361]

earbures pazeux, de vapeur dean et
#’anhydride earbonigue aux températmres
comprises de 1.200 i 980° C., Panhydride
earboniqe considérd gtant récupéré 4 partiv
des produits de sombustion de la période de
soufflage;

g° L'application du procédé ci-dessus dé-
fini & 1a production de gaz pour synthdses
destinds & 8fre transtormés en hydrocarbures
liguides synthétiques;

8° A titre de produits industriels nou-
venux, les gaz ponr gynthéses produits 3 par-
tir d’hydrocarbures gazenx par le proeédé
ei-dessue défini ef lenrs produits de transfor-
mation, notamment les hydrocarbures ligni-
deg synthétiques qui en sont tirés.
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