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La prégente invenfion se rapporte 4 la
synthése des hydrocarbures & partir de
Tuxyde de carhone et de hydrogéne. D'une
manitre générale, eefte synthise est eonmue.

Il ¥ & naiorellement deux méthodes afng

rales pour effectner cctle synthése du point
de vue de l’équipement utiligé ot ee soni,
A’ghord L'emploi de lits fixes do catalyseur,
cnsuite la technirue dite du eatalysenr fiuide
dans laquelle le catalysemr utilisd dans le
proeédé est mis en suspension dans les va-
penrs pendant la réaction. les perfeetion-

nements xe rapporfent 3 ee dernier type

A’opération et, en bref. comportent le main-
fien d’un rapport 8levd du calulyseur anx
maz de synthése dang la zome de réaction.

Pour supporter le eatalyseur en vaus d'as ~

surce la charse dlevée reguise, om emploie
wi ‘gaz diluant, de préféremee facHement
vondensable dn produit, de Ia vapsur par
cxemple, ainsi qu’il apparaiira par la suite
d’une manidre plus complite.

La présente invention se rapports princi-
palement A des perfectionnements dans la
synthise des Lydrocarbures 2 parlir de

loxyde de carbone et de Uhydrogéne, con-’

dmisant & la production d’bydrocarbures
normalement lignides contenant des quen-
tités anbstantielles de paraffines & chaine re-
mifide.

© 8~ D063

Elle g0 propoge d’effectuer la synthése de
Voxyde d¢ earbone et de L’hydrogine ex
employant un eatalysenr en suspension 2
T'état coneentrd dans lez réuctifs pendant le
cours de la réaction.

Elle ge proposs anssi d'effectuer la syn-
thase - d'bydrosarbares normalement lguides
contenant des quaniités substantielles de pa-
raffines & chaines ramififes dans le produmit
hrut, dans des eonditions telles que le eata-
Iyseny, qui est & 1’8iat pulvérulent; soit mis
en’ smepension dang les réactils pendant le
amiva de la réaciion, ef, que soit mainteuu
un rapport relativement élevé entre le polds
in catalyscnr et eclui des réactils duns la
suspensiva, en cmployant wn gaz diluant fo-
cilemnent condensable qui puisse 8irve Eliminé
du produit sans difffenlts, powr maintenir
uue snspension dense dans la zone de réae-
tion, en quantité rvelativemeni grande par
rapport anx réactifs. ’

Comme on 1'a indigné plus haui, dans cer-
{aing procédés de svulhése des hydroear-
bures supérients & partir d’oxyde de earbone
¢t d’hydrogine gqui uiilisent la technique
dite dn eatalyseur {lnide, on doit emplayer
des rapports Slevés du catalysenr au gaz de
synthése chargé duns lo zone de la réaction.
On renconire parfols des difflonttés & malin-
tenir la grande quantité de Eutulyseur
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requtise en suspension ef {on) compldiement
[uidifiée dans les gaz de réaciion. On a pro-
posé daugmenter le volume du gaz pav
2ddition de gaz imertes, ce qui, bien aue pos-
«ble comme moyen d’améliorer 1a suspen-
sion dp eatalyseur, n’est pas désirable en
raison de la quantité accrue de zaz & mani-
puler dans le systéme en vue de la récupéra-
tion des prodaits hydrocarhures liguides 4
partic des gaz de srnthiese non ulilisés e des
produits lncrtes. ' :

Ainsi qu'on Va indigug, on a trouvé qne
ety difficultés peuvent ttre avaniagensemeint
surmentées et Péyuipement pour ia réalisa-
tion dAu prozédé considérablenent simplifié,
par ntilisation d'un gaz facilement conden-
sable, vomnme la vapeur, yn’'on amploie en
plus du gaz de svirthése, pour aider 2 malin-
tenir le eatalyseuwr en guspension dans la
sone de rézetion. Dans Ja pratigne ardingire,
e pax de synthise est produit & températvre
flovée, puis refroidi, e 1g vapeur d'ean ¥
contenue eondensée et Eliminée avant d'in-
iroduive les gaz de synthése dang 1g zone de
réaetion.

Dune menidre générale, lTes perfeationiie-
snents somportent, dans ta préparaiion du
guz de synihése, le refroidissemwnt. dn gaz
aprds wu formativa (par exemple par trai-
tement du méhane par la vapeur d’eau}, le
gaz de synthise formé n'étant vefroidi gu'a
la température de Uopération de synthése,
'esl-d-dire envivon 203 & 315° (. Ta refrol-
dissement dcs gan de synthése peut Bre
effectué par introduction divecte d’ean pul-
verisée daps les gaz do synthése chauds eu
[oymant ainsi de la vapeur d’ead, aette opt-
ration pouvant étre faeilement effectude en
injectant de leau dams la tuvau reliant Ie
eénératenr de gaz de synilise et V'appareil
de réaciion pour lu synthése. Si Pon emploie
ae dispositif, la néeessitéd d’une installation
séparée pour-le refroidissement 3 la. tempé-
rature atmosphirique est ainsi fliminéc et la
quantité d’ean néesssaive an refroidissement
os; réduite B une trés [aible traction de celle
antérienverent utilisée.

Le dessin annexé représenic le sehéma
A'pne Installation permettant de réaliser
Tinvention.

Sin mélange de méthane, de vapeur et
d anhydride earbonigue est introduit dans

tairar

Pingtallation par le fuyan I, puis ehaufté
dans le serpenlin & 4 Ja température de
5980 (. ; leg produity passent ensuite dans le
tuyvay § et sont enyorés dans Pappareil de
réaction 10 pour la formation du gaz de syn-
thige, i eontenant un catalyscur O, lequel
peul &tve du nickel fixé sur un support com-
ite le kaolin avee de Ia magndsie on anslo-
gne comme sghstance ueetlératrice. T1 est
hon, dans eeite cynthive, que le rapport
doxyde de varhone et A'hydrogéne formés
soit de m & deux volumes, Pour pbtenir ce
résultat, la proportion de mwéthane, de va-
peur et d'anhydride carhonique dang le iu-
vaw 7 doit &tre d’environ 1/1.6/0,7. Ta pres-
sion de la vapeur, du méihane et de
I*anhydride earhonigue va de lg pression

" atmosphévique i 14 kg-em® dans la zone de

réaction, et eas gax ¥ séjournent pendant le
temps néeessaire au traitement de 50 & 400
vol. de méthane fimesurd dans les eonditions
normales) par volume de patalysenr cf par
henre. La température du catalyscur est
d’environ §15° C. ’

Lo profnit est ¢vacué i {ravers un support
perforé ¢ sur leguel repose le eatalyseur par

le tovau d'évacuation 12 2 la température
P ]

dlenviven §15° C. On se propose d’injeeter
de Pean par le tuyau 15 dans le tuyaw 12 &

" une duose tclle que le gaz soit refroidi & une

température eomprise enfre 208 et 315°C,
puts les gaz refroidiy sont alurs envoyés dans
I'appareil de yéactlon 14 pour 1z synihise
des hydroearbures, eontenini un catalyseur
approprié C,. Ce eafalyseur peut &re par
exemple du cobalt métalligue fixé sur un suD-
purt eonvenahle comme Adn kieselgughr of Tne
substance accélévatrien comme de 1u thorine,
sous forme de pondre; il est déversé par une
irémie d'alimentation 77 dans le fuyau de
charse #8 avee vanne de réglage 19 et dé-
chareé dans le tuyau 12. e luysa 18 est
juni de plusieurs ajutages 21 par Jasquels
on pent injeeter un lent courant gazens, de
vapeur par esemple, de maniére & assurer
1 Geoulement régulier di catalyseur & tra-
vers o fuyau 18, 1. catalvseur forme natu-
rellenient une suspenslon at sein du gaz de
gynthése dans le fuyan 12 et est alors frans-
porté dans 1'appareil de réaction 15, pour la
synthése. _

Comme on Pa dit, lo eatalyseur et Sous
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forme pulvirlente, de dimensions partien-

laires: correspondant au tamis de H0 & 400
mailles, mais de préfévence formé pour B0 %
ou duvantage de particules de dirsensions
corvespondant au tamis de 200 mailles. Te

catulyseur est maintenu A Uatat flaidifié, par

excmple sous la forme d'une suspension
denge par 1¢ flux ascendant des réactifs pas-
sant & travers la erille (3, & nne vitesse com-
prise entre 15 3 150 centimétres par seconds,
de prélérence entre 45 ot 90 centimétres par
seconde. La densitd de la suspension dung
l'appareil de réaction G jusgu’au peini I
est de 0,16 & 0,50 kilogramme par litre ef la
masse de eatalysenr est 3 un &fat ’ugitatiex
trég vive, cet état de mobilité assurent 1'unk
formité de la tempéraldrve ¢t le. mélange
complet de Ia masse entitre. La quantité de
eatalyzent eu fgard & Doxyde de carbone,
doit &tre d’enviren I kilogramme pour 0,0623
A 0,94 m® 4'oxyde de carbone mesurés 3 153
sous 1 atmosphére. On notera gu'au-dessus

du nivean I, Vappareil de réaction esf d'un |

diamaire plus large cc gui entraine une di-
minulion de la vitesse des gaz passant dans
la purilc évasée B & vn point suffisamment
bag pour que lss gaz n'entrainenf plus de
catalysonr, de telle sorte que pratiqueinent la
fotalité du catalyseur reste dans 'appareil
de réastion & un niveau qui ne dépasse pasg
L, le courant gazeux sortant de Dappareil
de réaction par 20 ne contcnant que s psu
de catalysenr. Ce catalyseur pent &tre éli-
miné par tout proeédé connu, par exemple
par le passage & lravers un ou plusienrs sé-
paratenrs 8, par exemple dos séparateurs
cenirifuges, précipitatenrs électriques, de
telle sorte gue le flux gazenx ast pratique-
ment exempt de catalyseur.

11 n'est pas néeessaive de déerire le pro-
ebdé hobituel de condensation des hydrocur-
bures normalement liquides et le retomr de
I’oxyde de carhone et de Uhydrogéne n'ayant
pas réagi A Vapparei] de réaclion 15 on vue
d'un traitement nltérenr, ces détails syant
&té déerits et dtant eonnus. Celb exposé con-
tient toutefois aniant de déiails appartenant
aux anciennes iechniques qu'il - sers néses-
saire panr faciliter la compréhension des pré.
sents perfecticinements, ¢t on pense qu'ils

rendront Pinvention plas elajra ef plus netle.

En voc de Tournir pins de renselgnements

[943.220]

toushant eette invention, voiel wm exempls
earastéristiqua de fonetionnerment,

On charge’ par jour dans Te tuyan 7
707.000 m® de gar natural avee 206.000 kila-
erammes de vapeur ef 4R1.000 m®* d’anhy
dride carhonique. Ce mélangs sst fraité dans
I'apareil 70 4 538* C. sous nne pression ma-
nométrigue dienviron 3,5 ke-om® de maniére b
4 produire par jowr environ 2.830.000 m?® de
gaz de synthése coraposé prineipalement
d’hydrogéne e d’oxyde -de carbone dans ie
rapport de 2 vol, d‘hydrogine pour 1 vol.
d’exyds de sarbone. On injecte par le tuyan §
12 upe quantité d’ean suffisante ponr réduire
la température de ce gaz & 203° €, T1 faut
environ, pour ohtenir ce résltat, 906.000 &

| 1.132.000 de kilogrammes d’ean par jour, 1a

guantité exacte dépendant de la pevte de 7
vhalenr dans 1'installation et 14 guantité to-
tale de vapeur eonlenne dans & courant ga-
zenx ainsi refroidi est Fenviren 1585500 -
kilogrammes par jour. T} est désirable que le
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traitement du mélange hydrogine-oxyde de 78

carbone dans Vapparcil de réection en vace de
1z synthise des hufles hydroearburées dans
I'appareil de réaction 75 ee fasse 3 203° (L
sous uns pression de A keh/om?, aveg un Mi
de eatalvseur dmn volume tel aque 100 vol,
de gar de synthise see mesurd dans les cou-
ditions normales solent divigls & lrvavers
Iappareil de réaction par heure ¢l par vo-
lume de ealalyscur; il cst en outre désirable
d’gviter que la vitesse superficilie du gaz 8
réelle bhaste sur la quantité admise ne soit
pas supérieure i 0,225 méirespar seconde,
bien que eela ne soif pas la vitesse linéaire
minimum & lagquelle 3 e produise une ¢ flui-
difiegtion » satistfaisarte du catalyseur, une 9
certeine réduwetion dn volume des réactifs se
produisant durant la transformation, de telle
sorte que la vitésse dolt &tre supérienre 4 la
vitesse lindaire minimum & lentrée du fiux
gazsuzx. S la synthése dolt Siro véalisée aprds
glimination de pratiquement la fotalité de la
vapenr dn gaz de syathese, il faudra un ap-
pareil d’environ 8,10 métres de diamétre ef
ds 21,6 miires de hauteur pounr remplir css
conditions, Tia hanteur de V'appareil est ex
eessive, ce qui souldve de nombreuses diffi-
oultés de comeeption, de construotion et de
functionnement, et 11 sst désivable dlen 2é-
doire 1y hauteunr. 91 le gaz de synthise con-
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tenant la vapeny eomme indigné ei-dessns est

envoyé direetement i 1appareil de réantion.

20, les conditions requises peuvent (tre vem-
plies avee un appareil de rézation de 12 me-
tres senlement de haut et d'un diametre ite
10,8 m. Te produit sortant de l'appareil de
véaetion 20 est formé d environ 477 m® par
Jour d’hydroearbures niormalement lignides
ot salides, avee une certaine quantité d'oxyde
de cavhone, d’hydrogtuc et de vapeur. T
eonrant & la sortie est, envove dans un vefrol-
Jissenr duns leguel prafiquement la totalité
de Ja vapeur est condensCe au moyen dhin
comrant d’can froide, ainsi gquiune grande
partis des hydroearbures synihétiques, Ties
gaz e gueue penvent plors étre lavés pomnr
réeupérer un supplément d ‘hydroearhmres
liquides et peuvent alors élre pemis en gir-
et en pariie dans Pappareil 10 ol ils rein-
placeront ane quantité dquivalenfe de gax
Jalimentation frais, Le gaz de gnene Tes-
tant peut &tre hridé pour répondre aux ext-
genees en calories de nstallation,

11 convieni dattirer Vuitention sur le fait
que eriploi < 'wne quantité exeessive de vu-
pety dans lg préparalion du gaz de synthése
nest nullement indésivable, Ia légtre ang-
mentalion de }a eoneenfration en anhyAvide
earboniyue dans le gaz de synibiese en vésul-
sant &tant alsément contrebaluueée par unc
augmentation de la température de la réac-

tion. On peut ainsi produire un mélange de-

gz de synthése ehands avee un volame de
vapeur foul & 25 & 100 ¢ en volume de
Phydvaggne + oxyde de carhone obtenus, Le
gax de synihése chaud est refroidi & la tem-
pérature de Ia rénetion de synthége pap in-
treduction d’ean pulvérisée dans le tuyan 13,
¢6 qui augmente la quantité de vapeur.

Alnsi gu’on I'a indigqué précédemment, Ia
présenle invention consisie en un dispositif
pour maintenir nne plus orande quantité de
eatalysour en contact avee les réactily dans
1a zone.de réaction qu'l ne scrait auirement
possible, le eatalysenr grant sons forme de
poudre. .

1] est néeessaire d’emplover des quantités
de gaz supplémentaires pour muintentr la
suspension & Pétat fluide requis, ¢t ce gaz
supplémentaire est fourni per addition de
vapeur. Toutcfols ta vapeur ne constitne pas
un séricux probléme, puisgu’elle est facile.

température eymprise entre

fh —

ment condensable, pour ce qui voneerne Ja
purification ¢t la véenpérarion du prodnit
féxivé,

rEsUME

La présente Invention se rapporte & la {a-
Lrieation continue d’hydrovarbures de syn-
{hiwe, ¥ comppls les hy<iroearhures normale-
went Hgnides ot est caractérisée par Tes
points suivauts séparément va en combinai-
E0) Eh

1o (ette fabrication s eflcetue par réuclion
doxvde de carbone et A’hedrogéne en pré-
seneo d'un eatalvsenr of le contaet entve les
riactifs et le catalysenr dans la zone de réae-
Hom se fuit avee le cainlyseur sous forme
d'une suspension dense aw sein d'un produit
gareux, ln quantité supplémentaire de gaz
nésessaire pour mdinienir une graude guan-
1itéd de eafalysenr en suspension danis le gaz
gtant fompnie par addition de vapeur, les
réactifs séjovrnant dans la zone de réaction
ol & lu tempéraiure de la réaction pendant
un temps suffisant pour réaliser.la transfor-
mation désivée, les produits hruts {ormés,
pratiquement Hibres de cptalvseurs, élant en-
suite soutivds de Ja zone de réaction, purifiés
el recueillis;

90 O faii réagir nn produit contenant du
earhone avee de la vapeut, Tes produits sont
refroidis & une iempérature supérieure 4 la
température de condensation de Deam, pais
conduits jusqu’d la zone de synihasa;

g0 Les caz de synthése sont refroidis & une
203 et 315 C.
avant déhe cnrorés duns la zone de syn-
thage des hydrosarbures:

1> De 1'eaw est injeetée dans les gaz de
synthése ehands sortant de 1a zone dans la-
yuetle ils sont formés powr refroldir lesdits
gaz et foriner de 1 vapeur de manidre i dou-
ner uy mélange eapable d’assurcr un Tap-
port &levé catalyseur/CO en suspension den-
se dans 1o zone de synthise’ des hydroear-
bures; T

50 Tio eatalysenr dans 1a zone de syntheése

‘des hrdrorarbures est sous forme d'une pot-

dre en suspension dans un flux aseendant
d'un mélange de CO, H? ct de la vapeur
ajdutde, la malitre gazeuse étant animée

- d’une vitesse lindaire suffispmment faible et

4lunt présenie en volume snffisamment-grand
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pour permettve la formation d'une SUSPCT-
sion dense du eatalyseur an sein de la masse
paxeuse; ’ )

Be On fabrique des hydrocarbures noema-
lernent liquides pay un proeéds combiné eon-

“qinu dans legnel une matidre conlenant dw
earbene est transformée dens un générateur |

de gaz 2 ume température supdrieure 23
838~ (¢, environ en nn gag contenant de oxy-
de de carbone et de 1’hydrogéne en propor-
fiony convenables, c¢ mélange de gaz est
tramsports par un tuyau jusgu’s un appareil
de réaetion maintenu i une températurs con-
venshle pomprise entre 203 et 315°C.,
amend 3 véuagir en présence d'un eafalyseur
sons forme d’un solide finement diviséd main-
tenu & Pétat Aunidifié par ls vitesse des guz
réugissant, les hydraearbures. liguides &env
récupérés A partir dun prodeit sortant de
T'appareil de réaetion, le transfert du aan
aliant du géndrsienr vers 1'apparsil de réace
tion étant affectué dans nn tuyaw en évitani
une réduetion de température A un point tel
que la vapenr se condenserait eb ladit fuyan
laissant pagser nn flux eonting de gaz allant
Andit efnérateur andit appareil de réaclion

s ]
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A une température comprise-entre 203 el

315° . ledit gaz contenang CO et H en pro-
pdrtions convenables ainsi gn’une guantilé
de vapeur comprise entre. 28 et 100 % dun
volnme de €0 + 1, de manidre & permeiire
une gughentation de la guantité de cataly-
seur par unité CO qui peut éme meinfenue
3 létat fimidifis dans ledit appareil-de réac-
tion; '

3o

7° T.e traitement de la matiére contenant

le carbone est effectud en présence d'on ex-
cts de vapeuE,d’eém;

& On injecte dans le mélange de gaz quit-
fant le” génératenr et & unc température
supériewre 4 538 C. une quantité d’ean
suffisante pour refroidie ledit gaz A la fem-

" pératurs désirée dans I'appareil de véaction,

&'est-A-dire entre 203 et 315° (1. de manitre
3 incorporer audit gaz de 28 4 100 % de va-
penr A'eyu on volnme-dn méﬂmg‘c de OO ef
de H*, le mé&ange étani cuvoyé directement
i l'appareil de réaction. '
_ Société dite 1
STANDARD OIL DEVELOPMENT Coveany.
. * Py pocurzlier -
Sumonnor, Ry, Browoser ei Ponr,
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