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La présente invention est relative & un
procédé pour produire par conversion
d'oxyde de carbone et d’hydrogéne, des hy-
drocarbures dont la moléeule contient plus

5 dun atome de carbone.

Dans ce procédé, on fait passer les gaz de
départ sur un catalyseur, & des températures
élevées, et jusqu'd présent il était d'usage
courant de continuer le traitement jusqu’a

10 ce que les gaz de départ se convertissent en
hydrocarbures aussi complétement que pos-
sible. On a trouvé antérieurement, par de
nombreux essais exéeutés avec des vitesses
différentes des gaz de départ, qu’on obtient

15 1a meilleure conversion des gaz de départ
en opérant avec une quantité de gaz de dé-
part d’environ 100 metres cubes par métre
cube de catalyseur et par heure, quand les
opérations sont exécutées 3 des tempéra-

20 tures comprises entre 150 et 350° C. et
quand on emploie des catalyseurs contenant
du cobalt, du nickel ou du fer ou des mé-
langes de ces métaux, éventuellement de
concert avee des matidres catalytiques sup-

25 plémentaires, comme Voxyde de thorium et
Poxyde de magnésium, et avec des supports,
comme la terre de diatomées, 1a pierre ponce
et le gel de silice.

On a déja proposé, pour améliorer le ren-

30 dement en hydroearbures dont 1a molécule

contient plus d’'un atome de carbone, c’est-
a-dire aceroitre la quantité de ces produits

par métre cube d'oxyde de carbone et d’hy-
drogéne, d'opérer en deux étages de conver-
sion, ou davantage, raccordés en série, et 35
d’&liminer des produits de la réaction, aprds -
chaque étage de conversion, la totalité ou
une partie des hydrocarbures formés.

Dans le ou les premiers étages, on exécute
une conversion incompldte du mélange Lo
d’oxyde de carbone et d’hydrogene en hydro-
carbures et ce n’est que dans le dernier
étage que Ton comvertit complétement, si
on le désire, le résidu d’oxyde de carbone
et d’hydrogéne, 45

Toutefois, selon cette proposition, le ré-
gime spéeifique de circulation des gaz de
départ calculé pour Pensemble de 1a quantité
de catalyseur, c’est-d-dire le régime de circu-
lation exprimé par le volume de gaz initial 5o
par heure divisé par le volume total du cata-
lyseur, n’était pas différent du régime spé-
cifique de circulation employé quand on
opére en un seul étage,

Or, on a trouvé qu’en opérant en plusieurs 65
étages, on peut augmenter notablement le
débit d’hydrocarbures désirés, ’est-d-dire la
quantité de ces produits débitée par heure
par unité de volume de catalyseur, en ac-
croissant le régime de circulation des gaz 6o
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de départ, dans chaque étage, dans une me-
sure telle qu'un plus notable accroissement
du régime de circulation ne procure plus
d’augmentation sensible dudit débit.

Lorsqu’on opére dans ‘des conditions don-
nant le débit optimum d’hydrocarbures dont
1a molécule contient plus d'un atome de car-
hone, on obtient aussi, en général, un débit
optimum de produits liguides.

Lorsque, conformément 3 la présente in-
vention, on porte le régime de circulation
des gaz de départ, dans chaque étage, & un
multiple du régime employé jusqu’ici, le
rendement en produits désirés, caleulé par
rapport & la quantité de gaz introduits,
diminue, mais le débit de ces produits, par
heure, rapporté i 'unité de quantité de ca-
talyseur, augmente néanmoins jusqu’a une
certaine limite. Lorsqu’on aceroit encore da-
vantage le régime de circulation des gaz, le
débit des produits désirés diminue & nou-
veau légérement.

Lorsqu’on opére dans les conditions don-
nant le débit utile optimum, de légers chan-
gements du régime de circulation employé
n’ont gudre pour résultat un sensible change-
ment du débit utile et de ce fait, méme en
cas de faibles variations de 1’alimentation
de gaz, comme il peut s’en produire en pra-
tique, on obtient un débit constant du pro-
duit désiré, Le régime de circulation des
gaz pour lequel on obtient le débit utile
optimum rapporté i 1'unité de quantité de
catalyseur varie avee 'activité du catalyseur,
la température, la pression et la construe-
tion des appareils. Gépéralement, des ré-
gimes de circulation de 200 & 600 métres

¢ubes par métre cube de catalyseur et par

heure donnent les résultats voulus et on
emploie de préférence trois tages ou davan-
tage. ) '

En opérant en plusieurs étages aux ré-
gimes de circulation préeités, on peut dimi-
nuer notablement 1a quantité de catalyseur
i employer en vue de P'obtention d’un cer-
tain débit des produits désirés, en compa-
raison du procédé ot la conversion est exé-
cutée en un seul étage ou en plusieurs étages
aux régimes de circulation employés jus-
qu’ici. De préférence, les hydrocarbures 1i-
quides formés dans les différents étages sont
séparés par refroidissement, aprés chaque

9

étage, d’avec les produits sortants. Les gaz
provenant du premier vécipient de conver-
sion, qui ont été débarrassés des constituants
liquides (par exemple par refroidissement a
environ 30° C.) peuvent étre envoyés, eu
égard 2 la diminution de volume qui a eu
lieu, dans un récipient de eonversion de plus
faibles dimensions, et le troisitme récipient
peut, & son tour, &re plus petit que le
deuxidme, et ainsi de suite. Chacun des réci-
pients peut &tre divisé en tout nombre voulu

_de_compartiments distinet raccordés en pa-

rallele,

Toutefois, 11 est aussi possible de faire
en sorte que les hydrocarbures qui ont été
formés dans un des récipients de conversion
passent entidrement ou partiellement, de
concert avec les gaz non convertis, dans le
récipient de eonversion suivant.

Les régimes de circulation acerus qu'il
faut employer conformément i Vinvention,
peuvent aussi étre obtenus par recirculation
d'une partie des gaz provenant des récipients
de réaction. De préférence, on s’abstient
d’éliminer les hydrocarbures contenus dans
les gaz a recirculer. '

En général, 1a durée de contact des gaz
réactifs dans un compartiment de conversion
distinet est supérieure i six secondes, méme
quand on fait recivculer une partie des gaz.

On peut aussi accroitre le régime de cir-
culation dans les différents réecipients de con-
version en ajoutant du gaz frais en amont
de I'entrée du courant de gaz prinecipal dans
le réecipient ou en un ou plusieurs points
compris entre 1'entrée et la sortie du cou-
rant de gaz principal. Dans ce eas, il n'est
pas nécessaire que le deuxiéme réeipient
et les récipients suivants aient de plus fai-
bles dimensions ef il est alors possible do-
pérer avee des récipients de méme grandeur.

T n’est pas nécessaive que les gaz tra-
versent le deuxidme récipient de conversion
et les suivants an méme régime de circu-
lation que le premier réeipient. Il se peut
que des régimes de circulation moindres
soient plus avantageux. Il n’est pas néces-
saire non plus que les autres conditions de
réaction, telles que la température, 1a pres-
sion ou P'activité du catalyseur, régnant dans
les étages subséquents, soient les mémes que
dans les étages précédents. '
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Le refroidissement des récipients de con-
version, qui est néeessaire en raison de la
réaction exothermique, est de préférence exé-
cuté par échange thermique indirect avee un
agent de refroidissement qui est en contact
avee les parois des récipients de conversion.
On peut employer les fluides de refroidisse-
ment usuels, comme par exemple 1'eau bouil-
lante ou Yhuile, soumis 4 une pression ap-
propriée. Un refroidissement supplémentaire
peut &tre produit en ajoutant aux substances
en voie de conversion un gaz froid, par
exemple de ’hydrogéne froid ou de Toxyde
de carbone froid ou leurs mélanges, ou en-
core un gaz inerte froid.

Le procédé peut 8tre exéeuté } 1a pression
ordinaire ou & une pression plus élevée, par
exemple 4 une pression comprise entre 10 et
30 atmospheéres, ou encore & de fortes pres-
sions, de 1'ordre de 100 atmosphéres ou da-
vantage. Les températures de réaction sont
comprises entre 150 et 330° C., de préfé-

. rence entre 160 et 250° C. Le procédé n’est
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point 1imité 4 une construction déterminée
des récipients de conversion. On peut em-
ployer les catalyseirs usuels, par exemple
ceux préparés par précipitation, frittage,
fusion ou opérations analogues.

Les exemples suivants illustrent plus en
détail 1a nature de la présente invention et
la facon dont on peut la metre § exécution
en pratique, mais il doit &tre entendu que
Pinvention n’est pas limitée 2 ces exemples.

Ezemple 1. — On prend un gaz composé
de 28 % d’oxyde de carbone, 57 % d’hy-
drogéne et 15 % de gaz d’accompagnement
et on le fait passer, sous 10 atmosphéres et
i 195° C., sur un catalyseur, constitué de
85 parties de cobalt et 15 parties d'oxyde
de thorium supportés sur 85 parties de terre
de diatomées, & un régime de cireulation
de 110 métres cubes de gaz par métre cube
de catalyseur et par heure. On obtient un
rendement de 100 grammes dhydrocar-
bures liquides par métre cube du mélange
d’oxyde de carbone et d’hydrogéne. Quand
on porte le régime de circulation du gaz de
départ 3 400 meétres cubes par métre cube
de catalyseur et par heure, le rendement est
de 40 grammes par métre cube du mélange
d'oxyde de carbone et d’hydrogene.

Dans le premier cas, on obtient pour
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110 metres cubes de gaz frais, ou par métre
cube de catalyseur, 9,35 kilogrammes de
produits liquides, tandis que dans le second
cas on obtient pour 400 métres cubes de gaz
frais, ou par métre cube de catalyseur,
13,6 kilogrammes de produits liquides. Par
conséquent, dans le premier cas, il faut em-
ployer une quantité de wcatalyseur supé-
rieure de 45 % pour obtenir le méme débit
utile. :

Le gaz restant dang le second cas a, aprés
avoir été débarrassé des produits liquides,
un volume de 79 % dé celui du gaz frais.
On le fait passer, i un régime de circulation
de 400 métres cubes par métre cube de cata-
lyseur et par heure, dans un deuxiéme réei-
pient de conversion dont le volume de cata-
lyseur ne représente que 79 % du volume
de catalyseur du premier récipient. De cette
maniére, on forme une nouvelle quantité de
12,6 kilogrammes de produits liquides par
métre cube de catalyseur.

Le gaz quittant le deuxiéme récipient, et
ayant un volume de 64 % de celui du gaz
frais est envoyé, aprés élimination des con-
stituants liquides, au méme régime de cir-
culation par meétre cube de catalyseur, a
travers un troisiéme récipient de circulation
dont le volume de ecatalyseur représente
64 % de celui du premier réeipient. On
forme ainsi une nouvelle quantité de 11,4 ki-
logrammes de produits liquides par métre
cube de catalyseur.

Le gaz sortant du troisi®me récipient et
ayant un volume de 53 % de celui du gaz
frais est envoyé, aprés élimination des con-
stituants liquides, au méme régime de eir-
culation par meétre cube de catalyseur, 2
travers un quatridme réeipient de conver-
sion dont le volume de catalyseur mesure
58 % de celul du premier récipient. On
forme ainsi une nouvelle quantité de 10,1 ki-
logrammes de produits liquides par métre
cube de catalyseur.

En tout, on obtient dans les quatre réci-
pients, & 1'aide de 2,96 métres cubes de

‘catalyseur, 36,22 kilogrammes de produits

liquides par heure, ou 12,2 kilogrammes par
métre cube de catalyseur, ¢’est-d-dirve 30,5 %
de produits liquides de plus que dans le
premier cas, Pour produire la méme quan-
tité d’hydrocarbures que dans le premier
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cas, le volume de catalyseur requis dans le
second cas peut étre de 23 % plus petit
que dans le premier cas.

Dans les deux cas, 1a chaleur engendrée
au cours de la conversion est éliminée en
refroidissant les réeipients de conversion.

Lremple 2. — On prend un gaz conte-
qnant 28 % d'oxyde de carbone et 57 %
d’hydrogéne et on le fait passer, & une tem-
pérature de 1935° C. et 3 un régime de cir-
culation de 300 métres cubes par métre cube
de catalyseur et par heure, dans un réeipient
ou compartiment de 1,18 meétres cubes rem-
pli dun catalyseur constitué de 46 % de
cobalt, 8 9% d'oxyde de magnésium et 46 %
de terre de diatomées, et subséquemment,
aprés séparation des constituants liquides
formés, dans un second récipient de 1 métre
cube, rempli du méme catalyseur. Le régime
de circulation dans le second récipient n'est
alors que de 261,5 métres cubes de gaz par
metre cube de volume de catalyseur, en
comparaison de 300 métres cubes dans le
premier récipient. Le rendement total est de

10,6 kilogrammes de produits liquides. En

ajontant du gaz frais en amont du second
Técipient de conversion, i raison de 15 %
des gaz débarrassés des constituants liquides
et arrivant du premier récipient, on obtient
aussi dans le second récipient le régime de
circulation optimum de 300 meétres cubes
par métre cube de volume de catalyseur et
par heure et on augmente ainsi de 0,6 kilo-
gramme le rendement total.

Dans les deux ecas, 1'excédent de chaleur

-dégagé au cours de la conversion est éliminé

en refroidissant les récipients de conversion.
RESTUME :
1° Procédé pour produire par conversion

— h —

d'oxyde de carbone et d'hydrogéne des hydro-
carbures dont la molécule contient plus d'un
atome de carbone, en opérant dans des éta-
ges raccordés en série et en éliminant des
produits de la réaction, aprés chaque étage,
la totalité ou une partie des hydrocarbures
formés, caractérisé en ee qu'on accroit le
régime de circulation des gaz de départ,
dans chaque étage, dans une mesure telle
qu'un plus notable aceroissement du régime
de ecireulation n’ait plus pour effet d'aug-

menter sensiblement la quantité des hydro- g

carbures désirés débitée par heure par unité
de volume du catalyseur;

2° On emploie dans chaque étage des ré-
gimes de circulation de gaz de 2004

600 meatres cubes par métre cube de cata- :

Iyseur et par heure;

3° On utilise des vécipients successifs
dont le volume décroit en proportion du dé-
croissement du volume des gaz introduits
dans chaque étage;

4% On opére dans des réeipients de con-
version de méme grandeur et on ajoute du
gaz frais en amont de I'entrée du courant
de gaz principal dans le récipient de con-
version ou en un ou plusieurs points com-
pris entre 1’entrée et 1a sortie du courant de
gaz prineipal;

5° On fait recirculer une partie des gaz
non convertis;

6° On opére en trois étages ou davantage.
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