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Dans Voxydation catulytique de loxyde de
carbone avec certains catalysenrs du groupe du
fer (cobait, niekel), it est connu d’emplover des
g1z de synthése qui renferment da Pacétyléne
ou d’autres hydrocarbures gazemy possédant
une triple laison, D'aprds le brevel alfemand
764.165 du 28 février 1941, on obtisnt ainst,
avee des catalyseurs au colalt, par exemple, des
rendements élevés en oléfines, Dans une certaine
tmesure, les hydrocarbures acétyléniques wjoutés
au gaz de synthése peuvent dire remplacés par
de I"thyléne ou d’auntres hydrecarbures ayant
une double liaison, Jusqu'ici, an n’a pas utilisé
des eatalyseurs aun fer pour I¢ traitement de
mélanges oxyde de carbone-hydragéne renfe-
tmant de acétyline.

La demanderesse a fait 1a constaiativn dton-
namte ci-aprés : dans le cus e ealalysenrs au
fer, en particulier de eenx quicni #té imprégnés
aver des sels alealins d'un acide non volatil,
de préférence du phosphate de potassium et
ou du silicate de potassimn, et avee des gaz de
synthése contenant de Iacéiyléne, on ohlient
déja 4 des températures inféricures, un laux-de
transformation suffisamment élevé. fa teneur en
acétyldne doil &tve de 0,5-— 109, en valume,
de préfércnce 0,5-— 1%,. L abaisscent de fem.
pérature que Ion peut obtenir -est d’environ
200 C.

On sait que Ia lempérature de synthése, avee
les calalyseurs an fer, est en rapport direet avec
le débit de gaz par volume de catalyseur, et
avec Ia [ormation d’hydrocarbures & haut poids
moléeulaire. On n’obtient des hydrocarbures §
haut poids moléculaire cn qu2otité plus grande
que sil'on travafile d des températures plus basses.
Dans ees condftions, le déhit gazeux possible
devient Lrés faible cl le taux de transformation de
(CO + Hy dépasse 3 peine 40-30%,., Des tem-
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Peratures plus élevées cond uisent bien 4 un tauy
de trangformation plus #leve, mais elles entrai-
nent une formation plus grande de méthane et
une diminution de la formation de pmaffines,

En opérant suivunt Pinvention, c'est-d-dire
avec addition de 0,3-10 A acétyléne, on nent
obtenir, deji & des températures de synthése
de 185-200° (., des tauy de trans{ormation
de 65-70%, avee un tux de formation de ma-
thane restant inférieur 4 7 Ya- Sans additivn
d'acétviéne, on oblient 3 cey températures, un
lauwx de transformation tolal de 40-50 %, spu-
lement. A des températures Plus élevies de 220-
225 (., on atteint, i est vrai, un tauy de
transformation de 65-70 Vor muzis il fawn compler
avec un tawx de formation de méthane de
12-16 ¥,

Le procédé suivant Vinvention présents un
aulre avantage, 4 s1voir - Iar suite de In iempé-
ralure de synthase inférieure, en obtient un ren-
dement élevé pn hydrocarbures 4 point d-ébulli-
Tion supérienr § 3200 C. Y compris les paraffines
que Ion peut extraire di catalyseur, on obtient
environ 30 9%, d’hydracarbures bouillant au-
dessus de 3200 ¢,

Non seulement pour les températures de
marche, dans le cag de catalyseurs au fer, mais
aussi pour I'augmentation progressive de Ia
Lempérature de syuthdse, la température peut,
suivant le procédé de Iinvention, &tre mainfenue
environ 20° €. plus basse que dans le cas on
Pon najoute pas d'acétyléne. De cette maniére,
on 2 un¢ augmentation notable de Ia durée de
vie du catalyseur, car pour Yauginentafion pro~
gressive de Jatempérature da synthése, on dispose
dun intervalle ge teapérature plus grand
¢'enviren 200 C,

Une tmprégmation suffisante des catalyseurs
au fer avee des sels alealing d'un acide non volatkil
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est essentiells pour le mode opératoire snivant
Yinvention, La leneur en aleali (exprimée en
K:0) peul 8tre de Vordre de 1-10%, de K20
de préference 39, de Lu teneur en fer.

1.’acttyléne ajoutée mux giz de synthisa peut
8tre remplacée pur d’autres hydrocarbures gizeux
possédanl une triple lixison, par exernple par
la vimylacétylgne, Pallyline et COIPOSEs ami-
Iogues. Au liew d’acétyléne, on peut  utiiser
en partie des hydrocarbures ayant une douhie
Hdison par exemple Iéthyléne.

Exemple.— & partir d’une solution de nitrates
correspondants, on précipite, par une solution
de carbonate de sedizm, un catalyseur contenant
100 parties de fer et 5 parties de cuivre. Aprés
un bon lavage on imprégne ka bouillie de cata-
[yseur précipitée avee de Porthophosphate de

. patassinm normal (POSHAK) de telle sorte que
le catalyseur Lerminé contiennc pour 106 parties
de fer (Fe), 3 parties de K*0. Le cutalyseur final
posside un degré de réduction correspondant
& 405/ ¢z fer libre.

Lorsqu’en fail passer, par heure, sur un dm?
de cé catalyseur 100 L de gz 3 Vean {mesurés
dans les conditions normales) on obtient, 4 une
tempéraiure de synihése de 2009 G, un taux
de transformation (CO + H) de 50-55 9/, Le
taux de formation de méthane s’éléve & environ
119, des produits de synthése liquides, ¥ com-
pris I3 gquantité de paraffines obtcoue en son-
mettant le catalyseur 4 une extraclion, Ies pro-
duits de ‘synthése comportenl environ 20 A
&’hydrocarhores bouillant au-dessus de 3200 C.

‘Lorsqu’on traite avee le méme catalysenr, 2
2000 C. et avee le méme débit, dp gaz 3 lean,
enntenant 1,59 en vol. d’acatyléne, le taux de
transformation s’ééve alors 4 70-72. Le tamx
de formation de méthane s’abaisse A environ
7 %. Les produils de synthése, y compris les
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paraflines cxiraites du eatalyseur, contiennent .

envivon 80°% d’hydrocarbures bouillant au-
dessug de 3200 G,

Le catalyscur précipité et séché est réduit &
250° C, avee un mélange hydrogéne-azote

passant, sur le calalyseur 2 Ia vitesse de 1,4 m.f

sec., pendant 60 minutes, La vitesse du courani

gazeux doit étre comprise entre 1 et 2 m.[sec.
BESUME,

La préseate invention a pour objet un procadé
pour Iliydrogémtion catalyiique de Voxyde de
carhone, avec utilisition de gizde synthise qui
ex plus d’oxyde de carhone et d’hydrogéne,
‘renferment de Facéfyline ou d'auires hydro-
carbures gizeux possédant une triple liaison,
procéde prisentant les caractéristiques sulvantes
prises isolément ou en combinaison :

I° On utilise comme catalyseurs des cataly-
seurs au fcr, en prticulier coux qui ont &8 im-
prégnés avee des sels alealins d'un acide non
volatll, de préférencc des phosphates alcaling
et ou des silicaics alealins;

2> Les catalyseurs employés sont réduits pen-
dant 60 minntes 4 2500 C. environ avec un
mélange hydrogéne-azote, avec ume vitesse de
courant guzeux de I-2-m.fsec. de préférence
1,4 m.fsee,; : .

3¢ Les lempératures de synthése sont infé-
rieures d'environ 20° C. aux températures afces-
szires, avec les mémes catalyseurs, dans le cas de
g3z de synthésc exempts d’acétyléne; '

40 Les g renferment, 4 coté de Voxyde de
carbone et de Phydrogéne, 0,5-109, de prefé-
rence 8,5-1 9, dacétyléne ou d’autres hydro-
carbures gizeux possédant une iriple liaison;

9 Les catalyseurs sont imprégnés de sels
alealing d*un acide non volatil, de felle sorte que
la teneur en aleali, calculée en K:0, soit d’en-
viron 39, de la teneur en fer:

6o L'acilyléme ajoutée aux gaz de synthése
est, en partie, remplacée par de 'athyléne ou des
hydrocarbures gazeux possédant une double
lizison.
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