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En raison de lu variété des constituants
_contenus dans les gaz de distillation du char-
bon, un grand nombre de propositions ont
déja été faites en vue de T'utilisation de ces
5 gaz A des synthéses chimiques industrielles.
Ainsi, on a propesé de comprimer les gax
de fours & coke 4 des pressions eomprises
entre 100 el aoo atmosphéres et dé¢ laver
les gaz -comprimés successivement avec des
10 agents de lavage divers fels que de I'eau,
una solution de chlorare rmivreux (pour
erdever Voxyde de carbone), Fluile de gou-
dron {pour séparer-le benzol) et lacide
sulfurigue {pour sépaver D'éthyléne et Pack-
15 tylénc). Dans ce procédé connu, on a égale-
ment proposé d’employer les gaz résiduels
consistant en azole i hydrogéne pour la
svnthése catalytique de T'ammoniac aprés

séparation du méthane, par un refroidisso- -
30 ment opéré 4 hasse température, par exemple

par de T'air liquide.

On a également propusé de fractionner los

gaz de fours & coke par un refroidissement
opéré 4 una température suffisamument basse

ab pour liguéfier ces divers constituants.

La présente invention a pour objet un
procédé particulitrement avantagenx de trai-
lement des gaz de Ja distillation dn charbon,
ce procédé n'exigeant pas un refroidisse-

3o ment A hasse température el permettant,

pour des huts pratiques, une séparation

compléle des constituants de valeur indus-

trielle du gax en trois étapes principales.
‘e procédé consiste 4 laver 1a gaz camgrimé,_

suecessivement en trols tlupes avec des li-
quides variés capables de séparer, premis-

‘rement,. 1'acide carhonique et les eamposés

sulfireus, secondement, I'szyde de carhone
el les hydrocarbures non saturés ef. froisis-
mement les hydracarbures saturés tels qua ln
méthane, laissant ne mélange de gaz com-
prenant Uhydrogéne et Pazote qui peut tre
utihsé pour la synthése de {ammoniac.
L’ammoniac et, de préférence le henzol,
peuvent &tre aéparés avant de soumettre les
gaz au traitement & haute pression. Flinven-
tion eorprend ce procéde, défini; plus parti-
culicrement ci-aprés et efle comprend, éga-

lement, les moyens de régénération des gaz

ahsorhés en partant des diverses selutions de
lavdge et Putilisation de ces gz pour la pro-

“duction de eomposés industriels..

L'invention vomprend également e moyen

‘d'utilisation des gaz résidnels provenant de

Pun des procédés ci-dessus pour fournir Ta
chaleur requise pour la distillation des pro-
dutts brots hitumensx. _ :

Pour permeitre de bien comprendre §'in-
vention, “diverses phases vont maintcnant

Gtre déerites en détaif en prepant, comme-

exemple de iraitement de matidre gazcuse

initiale, e gaz de foursd coke. Les gaz prove-
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nant des fours & coke sont Javés avee de I'van
et avec de I'huile & fa manidre usuelle pour
séparer le goudron, I'ammoniac et i benzol
et le gaz propre est emsmite comprimé, de
préférence, 4 280 atmosphéres. Si on Ie
dévire, la débenzolisation peut sire effectude
sous pression. '

Lioxyde de carbone, le sulfure dhydro-
geéne, eic, sont dlors enlevés en lavant le
gaz avec la liqueur ammoniacale (de préfé-
rence, une fiquear eoncentrée, par example,
4 35 ofo en poids) et I'on obtient mn gaz
avant approximativement la composition
saivante - :

Hydrogére, 55 oo en volume;

Méthane et homologues, 30 ofo en vo-
lume; '

Hydrocarbures non ssturés, » ojo en
volume; .

Oxyde de carbone, 5 o/o en volume;

Azote, 8 ofo en volums.

Ce gz est traité dans une toar avec une
solution de lavage d'un sel cupro-ammonia-
cal tel que le formate, Vacétate ou le varbo-
nate. Cette solution de lavage unique sépare
du gaz pratiquement tout l'oxyde de car-
bone et ies hydrocarbures non saturés {prin-
cipelement 1'éthyléne) et Je gaz résiduel est

Jormé seylement par de Phydrogine, de

Pazote et du méthane et ses homologues de

telle sorfc gu'one nouvelle opération de

lavage n'est pus néeessaire pour séparer
I'éthyléne ot aebtylone.

Ce gaz est alors lavé sous Pression avee un
solvant convenable & point  d’ébuilition

levé, par exemple, avec da la paraffine
“(de préférence, du kérostue) pour enlever

la plus grande patic du méthane d’une
meniére similaire & celle déerite dans 1msa
anfre demande de brevet anglais déposée par

Ja demanderesse sous lo n® 9431/97. le

gaz lavé consiste prafiquement prosgue entid-
rement on hydrogeéne et azote avec une pefite
quantité de méthane. Le rapport de 'hydro-
gene A Pazote dans le mélange est amené &
3 : 1 par addition de gaz convenables et lo
mélange est utilisé pour la synthdse do Iam-
moniac. La petite quantité de méthane con-
tenue dans le gaz ne présente pas d’inconvé-
ments en pratiqoe, :

Le mode de Lraitement des gaz absorbés
par fes diverses solutions de lavage peut étre

_— 3 —

lo swivant et chaenn des procédés ci-aprés
déerits forme, ainsi que le proeédé principal
de traitement des gex de fours 3 coke, partie
de 1z présente avenfion.

1° Ea liquenr agueuse formée dans la sé-
paration de Pacide carbonique of du sulfure
de cathone peut ¢tre niilisée dans wae in-
stellation de fabrication de sulfate d'ammo-
nium en partant de gypse ef de carhonate
d'armmoniym,

2° La solution cupro-ammeniscale conte-
nant L'oxyde de carbone et '¢thyléne dissons
est régénerde, de préférence, par chaallage
en maintenant la pression et les gaz dégagés

" gont recneillis ef traitds sous pression avee

une solution de lavage countenant du uitrate
d'argent, dans le but de séparer T'oxyde de
carboue et Téthyléne qui ost absorhé par a
solution de mitrate d'hrgent ainsi que cela
a été déerit dans une autre demande de hre-
vet anglais 8705/27 déposée par la deman-
deresse. L'oxyde de ocarbome n'esl pas
altéré par la solution de mnitrate Qargent
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et les gaz lavés consistent done principale- -

ment en oxyde de carbone avec quelque peu
d’hydrogdne, d’azotc- ¢t de méthans. Ce
gaz est utilisé de toute meniére convenable,
par exemple, pour la fabrication de formates,
de formamide, d’hydrogéne (par la réaction
bitn connue avec la vapeur) ou de carbone
{par déecomposition catalytique).

Le goz absorbé par la solution de nitrate
_dargent est récupéré par chauffage ct (ou)
en réduisant la pression et I’éthyline prati-
quement pur dégagé est utilisé comme
_maiére premiére pour oblenir (pardes procé-
dés connus) du glycol éthyléniqme, de T'ab-
cool élhylénique ou du dichoirure d’éthy-
Iene. Le lavage avec la solution de nitrate
d'argent pent également dtrc exéeutd A la
pression ordinaire,

Un avantage particulier de cette comlinain
son de procédés grice A laquelle éthyline
ast obfenu & I'dtat pratiquement pur réside
dans le fait que le gaz & fraiter dans Ia
seconde absorption cst déj concentré dans
éthyléne, puisque do gaz déyagé de la sola-
{dion cupro-amymoniacele conlient une pro-
porifon beaucoup plus élevée  d’&thyline
que lo gaz des fours  coke, primitil. Par con-
séquent, pour cette absorption, on peut wi-
liser un volume plus petit de solution de
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_mitrate dargent que celui qui pourrait dtre
utilisé 8’1l sagissait dendever Péthyléne du

gazn hrut,

3 Un gez congistant principalement en
méthane (cn gros 8o ofo) est réoupéré en
réduisant la pression du liguide organique
de lavage utilisé dans le stade de purifrca-
tion finale dans le procédé prineipal, lorsque
le lignide entre & nouveau dans ls systéme

d’sbsorption. Le gaz viche en méthane et

confenant, en ouire, une certaine quantité

~d’azote et d'hydrogene est envové 4 la ma-

ni¢re vonnue § travers une décharge d'étin-
cellos électriques pour convertir une partie
du méthane en acétyléne, L'éthyline est
séparé dn gaz par lavage avec une solution
de sullste mercurcux dans de Tacide sulfu-

rique, par quoi il est converti en acétaldé- .

hyde qui est récupéré et transformé en
acide acétique. Le gaz résiduel contient du
methane non converti, de I'hydrogine et de
Taxote et peut tre envoys de mouveau 4
travers Yare ou brilé pouwr fourniv de Ia
chalenr aux fours & coke.

Si le gaz contenn dans le méthane est
envoyé & travers Parc, 1 s’enrichit continuel-
lement en hydrogine. Quand 3a teneur en
méthane est abaissée de manidre telic que la
production synthétique de lacétylene se
frouve modifide, le gaz peut tre enlevé du
systeme cf renvoyé aux compresseurs ou &
Pinstallation de séparation du méthane,
aprés compression séparde pour renlrer dans
le procédé principal.

Daus 1o procéds prineipal [précité, il a
ét¢ mentionné que le gaz de fours & coke,
apres déhenzolisation est comprimé & u5o at-
mosphéres. Cepandant, il n'est pas absolu-
ment nécessaire de comprimer e gaz A celle
pression ponr séparer Uneide carbonique,
‘e sulfurc d’hydrogéne et le sulfure de car-
bone, car de bons résultats penvent tgale-
ment étre olienus en absocbant co gaz &
5o atmosphéres. La séparation dn méthane
par un lavage & la paraffine devrait cependant
8ire exécutéc & une pression plus &evée de
sorle que le procédé principal pourrait btre
exéeutd en comprimant le gaz, d’abord A
50 atmosphires, en enlevant I'acide carbo-
nique, Thydrogéne sulfurd, Péthyltne et
Poxyde de carhone et en comprimant en-
suite le gaz résiduel 4 unc pression &levée,
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par exemple, & 20 atrmosphéres ponr sépa-
rer le méthane. Ceite varante de procedé
rentre également dans le eadre de Ja présente
invention,

Dans Ie cas de 1a seconde absorption de
Uéthyléne, notmnment dans la solution de
nitrate d’argent, une pression plus basse
peul 8fre utilisée ; méme A 1a pression almo-
sphérique, de bons idsultats sont ohtenas,
Dans tous les cas ol 1on désire régénérer
les gaz absnrbés provenant de la solution, la
libération des gos peut étre exéentée en divers
stades si, de cotte manidre, 1o gaz reeuetlli
en un siade quelconque se montre spéciale-
ment approprié, cn composition, au bui
particulier envisagé. :

Par exempls, les gdz absorbés par la solu-
tion cuprique sont notamment Péthyléne
et Uoxvde de earhone. Une grande partie do
l'éthylénc ne peut dtre récupérée en rédui-
sant fa pression, fandis que 1a masse d"oxyde
de earbone pent &tre recueillie séparément
en chanffant {a solution résiduefle. %ne libé-
ration progressive du gez absorhé a été dé-
eritc dans ume autre demande de hrevet an-
glais déposée par la demanderesse sous le
n® 9421/27.

La séperation du sulfure d’hydrogine et
d’autres compusés sulfurds du gaz des fours
4 cake peut ¢ire fpalement effectude par voie
sbche swivant 1o procédé usuel A Toxyde de
fer.

Des modifications de détail des diverses
combinaisons des procédés ei-dessus ‘déerits
rentrent également dans le cadre de la pré-
sente invention,

Alors qu'une liquenr ammoniacale con-
centrée est utilisée, de préfévence, dans la
mise en ceuvre di premier stade du procéds,
it y a lieu de noter que de I'ean peut, bgale-
ment, &fre atilisde,

RESUME :

1° Procédé de {raitement des gaz de fours
4 eoke, ef gaz similaires suivant lesquels o
goudron, Yammouiaque ot également, si on
le désire, te henzol ef les composés sulfureax
sonl séparés & Ia menidre usuelle, d¢ gaz
étant, alors, comprimé et lavé avee des i-
quides divers capables de séparer d’abord
les composés suiforés (si coux-ei n'ont pas
déjd été cnlevés) ot Tacide carhonique
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- puis, 1’0iydc de carbone et les Ihyt]rd{:ar;..

bures nor saturds, et, enfin, les hydrocar-
bures saturés de maniére telle que chaque
constitoant - soit séparé complétement ou

'_prati{Iuemenf; compldtement en uno apé-

eulion appropriée de lavage.
2° Procédé conforme au précédent ot

comportant une ou plusieurs des caractéris-

tiques suivantes :
a. ln liquenr du premier lavage peut tre
ure liquenr ammoniacale, de préférence,

& 25 ofo de concentration, la Hiquenr dur
‘sacond lavage est une solution cupro-smmo-

niacafe et Ia liqueur du troisidme lavage peut.
tre du kérosdne; ’

. - b. Jes deux premiers iavages ou les deux
.suivants ou les frois luvages sont exéentés
prafiquement 4 la méme pression;

- ¢ Iu pression est augmeniée d'me opé-
ratior & Yautre; ~ '
d. la pression finale doit &tre supérieure &

. 100 atmosphéves et &tre; de préférance, de

- 200 atmosphires environ;.’

5
& la préparation de composés industriels

.ou iy peuvent &trc brilés pour fournir la
_chaleur nécessaire A Ja distillation des ma-
“hidres carbondes initiales pour produire les:

30

e. les gaz ubsorbés sont sépards des
hquides de lavage et peuvent &tre utilisés

gaz. : :

/- 1 liqueur aqueuse produite dins le
lavage avec lu liquenr ammoniacale pent dtve

atilisée pour la fabrication du sulate 4'am-

monigque par réuction avee du sullate de

caleiom, - : 35
g- les gaz riches en éthyléne ot cn oxyde

de carbone peuvent &ire.ohtenus par véduc-

tion de Ja pression exercée sur Ja solution

- cuprique par degrés ou par réduction de la

pression ot chautfage subséquent de Ia solu- 4o
fron. - - :

b de gaz peut étre iraité pour séparer
I'élhylene par lavage avee une solation de

.nitrate d'argent destinée & absorber T'éthy-

Iéne; : k5
i lo -méthane, pent étre régéuéré de la

Hiquenr do lavage du kéroséne et tre, en-

suite, seumis & va {raitement de production

~de T'agétyldne, Tacétyléne ponvant étre sé-

pard ensuife et e gar résiduel aves ou sons 5o
cirendation, &tre. comprimé et Fenvoyé - an
systéme principal, - de -préférence, entre Io

‘dewxidme et -le troisidme stade;

I les gar résidnels, aprés les irofs stades
de lavage peuvent étre utilisés pour fa syn- 55§
thése de-Yammoniac, si cela o5t nétessuire,

_avee-addition -des gaz convenahles poir faire

le mélange stolchioméirigne de réaction.

Soeicié dile :

~ IMPERIAL CHEMICAT, INDUSTRIES Lrvreco. .

Par prosurabion .

Puid Bu;n;m .

Pour 1o vente des fescienios, s'adresser i Cureinemnx Nationiss, 87, rua de la Convenlion. Payis (15Y).



