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On sait que le proeédé pour produire
des hydrocarbures dont la molécule ren-
ferme plus d'un atome de carbone par trans-
formation dn monoxyde de carbome &
mayen d’hydrogsne peut dtre mis en wuvre
souts pression normale ou plus &evée en
présence de ecatalyseurs ocontenant des
métaux du groupe du fer, au leurs composds,
on de mélanges de ces métauz ou de ces
composés, Ces catalyseurs s‘emplojent de
préférence sur des supports, tels que Ia
terre de diatomdes, et d’ordinaire addi-
tlonnés de substunces activantes ou stabi-
lisantes. Dans Ia préparation de catalyseurs
contenant plus d’un métal du groupe du
fer on précipite habifuellement des com-
posés faeilement réductibles des métaux
catalytiques & partic d’une sofution mixte
de sels de ces méfaux et on les soumet
pnguite & un traitement réducteur,

Or on a trouvé que dans le.prooédd
considéré on obtient de trés bons rende-
ments en hydrocarbures solides et lignides,
el opérant sous pression normale ou supé-
rieure, & condition d’employer des cataly-
seurs contenant du fer et du nickel et quion
o préparés en précipitant graduellement
des composés réduetibles du fer et du nicke!
& partir d'une solution mixte de sels de ces
métaux & une température de 40° (. ou

‘moins, de préférence inféricure i 30° C

tout en mainteant dans s solution durant
la précipitation une valeur de pH supérieure
ou égale &4 8,

Cette préoipitation graduelfle s'effectire
avantageusement d'une fagon telle gu’elle
demande pins d’une heure ou , mieux plus de
3 henres, par exemple 12 heures ou plus.

- I est alors préférable d'ajouter une solution

mixte des sels métalligues & 1a solntion de
Yagent préeipitant, Yadjonction s’effectnant
de préférence gradueHement et sans inter-
raption par pebites quantités, par exemple
goutte & goutle, et & Ia température normale,
cependant gu’on agitera utfement 1a solu-
tion, par exemple par hrassage.

On. lave le précipité de fer et de nickel,
si Pon vent aprés I'avoir chanfié pendant
un court instant A Ia templratare d'shuili-
tion, puis on fe dessdehe, par exemple & une
tempcrature de 110° C,, en présence de Vair
o bien dans un courant d’anhydride carho-
nique on d'un awlre gaw inerte,

Les catulyseurs snivant ia présente tuven-
tion peuvent contenir des achivants, tels
que l'oxyde d’alumininm, 'oxyde de magné-
¢ium ou d’antres oxydes métalligzes nen
sugceptibles d’4tre réduits dens les condi-
tions de s transformation, et Ia préparation

. de tels catalyseurs est Ja méme que colle
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gu’on vient de déerire. Ces activants peavent:

Sajouter en proportions diverses, Lorsque

. la réduction des catelyseurs devient plus
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diffiefle & cause de 'adjonction ds quantités

subitanticlles des substances activantes on-

pect compenser ceb effet par ume adjonc-
tion d'argent avant on aprds la précipita-
tion du catalyseur. I effes avantagenx résui-
tany de Ia préeipitation graducle aux
valeurs de pH indiquées est particulitre-
ment net dans Is cas de catalyseurs renfer-
mant des schivants et exerupts de supports.
L'ametioration est toutefoiz sensible aussi,
suivant le présent procéds, lorsquion cim-
plois des catalyseurs déposés sar des sup-
ports tels que Ia terre de diatomées.

La proportion entre la quantité dn fer et
cefle du njckel présents dans Tes catalyseurs
suivant finvention peut varier dans de
lurges limites ; il est préférable qu'il n'y aii
pas plus de 2 moléoales-gramme de fer par
moléeuie-gramme de niekel,

Les catalysenrs snivant Ia présente inven-
tion sent trés volumineux et le poids d’un
certain volume ‘de ces catalysenrs, c'est-i-
dire lenr densité epparente, est hion plus
faible que pour des eatalyseurs ayant Ia
méme composition mais qu'on a préparés
de Iz maniére habituetle par précipitation
rapide. La présente invention procure aingi
T'avantage de diminuer fortement Ia quan-
ité en poids du métai calalytique néces-
saire pour un méme espace catulytiqus. Ta
densité apparente des ecatalyseurs swivant
Finvention est aussi bien fnférieurc & celle
de catalyseurs obtcnus par précipitetion
graduelle en opérant & Vinverse, c'est-4-dive
en ajoutant goutte & goubte Tagent précipi-
tant % la solution mixte de sels de for et de
nickel. Par exemple, le rapport entre fa
dens#é apparente d’un, entalyseur & base
doxydes de fer, de nickel et dalumininm
{en proportion moldenlaite de 1:1: 0,2)
préparé suivent la présente invention &
partir d'une solution mixte des nitrates de
ves mméiaux par précipitation an inoyen,

- d'une solution d'mn carbonate métaliique

alesdin b la densité apparente dun cata-
Iyseur qu'on u luf aussi préparé par préeipi-
tation graduelle 4 partir d’une solution
identique mwis, de la fugon inverse, en
ajontent goutte & goutbe la solution de

[

carhonate A fa solution mixts est de I - 3,5

 {oe rapport ast de 1:3 lorsque I'oxyde

daluminium, est remplacé par de Toxyde
de magnésium). Bien que, lorsqu'on emploie

“1es catalysenrs smivant I présenic inven-

tion, il ne faille done qu’environ fe ticrs en
poids du constitusnt métalligue actif com.
parstivement & des catalysenrs prépards de
Ia fagon fnvorse, Ie rendement en hydro-
carbures solides et liquides par mgtrc
sube du mélange de monoxyde de carbone
et dhydrogbne est d'environ 90 gr.jm?3
dans les deux cas. De plus, avee les cata-
Iyseurs volumineux suivant Tinvention,
le risque d'un suréchauffement local do
catalyseur esh fortement attérnd et Topéra-

_Hion est par conséquent simplifide.

Lorsqu’on emplode les catalysonrs suivant
la présenie invention on peut poursuivre
Papération pendant une période de plosicnes
semaines avant que Iactivitd du cataiyseur
baisse de 109, par rapport & sa valeur
maEimum, - i
- Si, aprés des périodes de fonetiofmement
prolongées, les catelysenrs suivant Pinven-
tion ont subi wne perte d'activité, on pent
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les régénérer par des moyens conuus; par -

exemple en les traifant au moyen d’hydro-
géne ou les épuisant au moyen de solvants.
Ia transformation du monoxyde de
carhone am woyen d’hydrogine suivans
le présent procédé pewt weffectuer & des
fernpératives comprises entre 160 et 250°C.,
avantagensement entre 190 e 220° (.,
bien gu’on puisse cependant employer ausii
des tompératures supérisures, par exempla
de 300°C. ou plus, ou inférieures, par cxem-
ple de 150°C. T pression employée dans le
présent procédé pemt dtre Ia pression
normale ou vuisine de celle-vi ; cependant, on
psut employer aussi des pressions supd-
rienres, par cxempls de 10, 20, 50 ow 100 atm,
ou plus. : -
Lexemple ci-aprés, anqued il va sans dire
gue linvention n'est nullement Iimitée,
montrere mieux quelle est sa nature e
conzment on, peut la mebtre en couvre.
Buemple. — Verser goutte 3 goutte en
Pespace de 48 heures 9 Iitres d'une solution
aguense conbenant 725 gr. de nitrate de for
Fo(NO,),0H,0, 480 gr. de mitrate do
niokel NifNO.),.6H,0 et 268 gr. de nitrate
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d'aluminiure, AIMNO;); 0,0 dans 9 lifres
d'une solution aqueuse contenant 1.010 gr.
de carbonate de potassium, Chauffer en-
suite 1o mélange préeipité ot le muinteniv
pendant 5 minutes 3 12 témpérature d’sbul-
lition. Recuefllir le préofpité par filirage, le
laver & Peau et le dessécher en présence de
Tair & une température de 110° C,

Réduire pendant 5 heorer an moyen
d’hydrogéne & uno température de 250° ¢,
50 emo, du catalysenr non réduit contenant
5,6 gr. de fer eb dec nickel., Apréds avoir
abaissd 1a température & 190°C, faire ensuite
passer sur le catalyseur & raison de 4 Titres
par beure un gaz & synthdse ol Je rapport
CO : H, est de 1 :2. Pendant une période de
plusients semednes on oblient un rendement
de 90 gr. de produits de transformation
solides et lguides par métre cube du
mélange de rnonoxyde de carbone et
d’hydrogéne, Aprés un fonotiormement pro-
longéd jusqu'd 6 semaines la diminution
d’activitéd dn catalysenr est encore inférieure
4 10%.

On obtient 4 pen préds le méme rende-
ment avec des eabalysenrs ayant sensible-
mont la méme composition mals gquon a
préparés d'une sutre maniére ; toutefois, il
faut en ee cag une quantité de fer et de
nickel bien plus considérable. La densité
apparente d'un cstalyseur obtemm par
précipitation gradueile de la fagon inverse,

o'est-&-dire en ajoutant la solution de carbo-

nate de potassinm goutbe & goutte & Ia
solution de nitrates de fer, de nickel et
d’aluminium, est 3,5 fois plus forte, si bien
que pour Ie méme espace ecatalytique i
faudyrait environ 20 gr. de fer et de nickel
La densité apparents d'un eatalysenr
préparé par une précipitation plus rapide,
par excrple en guelques minmtes, est enoore
plus forte, si bien gu’avec un tel catalysenr
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il faudeatt pour s méme espace eataly-
tique 26 gr. de fer et de niokel.
RESUME :

1° Procédé pour prodmire des hydroear-
bures dont Ia moléoule renferme plus drun
atome de carbone par transformation du
monoxyde de catbons au moyen d’hydro-
géne en présence de catalyseurs contenant
du fer eb du nickel, consistant & employer
des catalyseurs quw'on a préparés en préei-
pitant graduellement des composés réduc-
tibles du fer ot du nickel & partir dune
solution mixte de sels desdits métanx & une
température de 40° C, on inférietre efi fout
en maintenant dans 1a solution pendant 1a.
précipitation une valeur de pH an moins
égale & 8;

2° On effectnie la précipitation de ma--

nitre qu'elle duve plve d'upe heure om,
micax, plus de 3 heures, par exemple
12 henres ou plos ;

3° On. précipite le ocatalyscur 3 wne
température inférienrs 3 30° C,;

4° On emploie des catalysenrs conticnant
comme activants des oxydes métalliques
non susceptibles d’8tre rédnits dang Jes
econditions de la transformation ;

5° L'activant employé cst de Toxyde
d’alumininm ;

6° On emplofe un eatalyscur suguel on a
ajouté de 'argent oun un composé de Pargent
avant on aprés ia précipitation ;

7° A titre de produits industriels mow-
veaux, les hydrocarburcs & moléenle ren-
fermant plus d'mn atome de carbome
ohtenus par le prooédé ci-dessus défini.

Socigté dife :

N. V. INTERNATIONALE KOOLWATERSTOFFEN
SYNTHESE MAATSCHAPPIY {INTERNATIONAL,
HYDROCARBON SYNTHESIS COMPANT).

Par procoration *

Brérar,

Pour ia vente des fagelenler, #'advesser & PTnpprumpm Narrowste, 27, me de Ia Oonvention, Panis (159).
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