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La présente invention se rapporle & la
production d'intéressants carburants & par-
tir de matiéres earhoniféres de moindre va-
leur, ot plus particulidrement & wn procdds

5 perfectionué pour la produetion synthétique
de curburvants pour moteurs 4 nombuetion
interne.

En éférence an desain annexé, 1 désigne
uno conduite par laguelle on amine un

10 hydrocarbure gazeux. Ce peut £tre du gez
naturel, 1n gaz de péircle, un gaz do ore-
quage, du gaz de houille, cte. On e soumed

_tout d’zbord 3 une désuifuration indignée
dans son ensemble en 2, Le procédé parti-

15 eulicr- employé devra dtre adapté i Ia ma-

tidve premidre iraitée, et Ton peut choirir
parmi de nombreux proeédds eommus per-
mettant d’éliminer le soufre ovganique et

Phydrogine sulfuré, On pout par exemple

20 faira passer le gaz sur dm sulfure ferremx

et Yarroser eusuite am moyen d'un liquide
apte & absorber Vhydrogine sulfuré. Le gaz
épuré se rend ensnite par mme condnite 3 &
un convertisseur 4 dang lequel Thydrocar-

catalysenrs convendbles en shsorbant des
scls de nickel ou de cobalt au moyen de
substonces telles que les mitrates do magné-
sium on d'aluminium ou la bauxite puix

on réduisant le sol & 1état métallique par

application de chaicur, I opération de-con-
version a pour offet de déeomposer Vhydro-
cavbure et de donmer naisgance i wn mé-
lange d’hydrogine, de monoxyde de earbone
et d'anhydride carbonique, 1a proportion de
¢o dernier &tant diminuée par une ¢lévation.
de la température et une diminution de la
proportion de vapeur cn exeds.

Le guz converti est ensuite traité i Tef-
fet dfen @iminer Vanhydride carbonique, ef
Pon pent recourir pour cela A n’importe
quel. procédé connu, par exemple en refroi-
dissant le gaz eb Varrosant au moyen de
Jiquides aptes & éliminer par dissolntion
Panhydride carbonique du mélange gazenx.
Comme agents darrosage on peut citer par

‘exemple le carbonate de sodinm; la triétha-

nolamine, I'gmine-propanod, ete. Ainmsi que
e montre le dessin, le gaz iravemse la tour
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38 bure gazenx est amené % réagir ovee de Ja | 6 oht il est-arrosé par le liguide absorbant 45
vapenr qui asrive par la conduito 5. Da | ameng par lz conduite 7, liqude qui absorhe
véacHon geffectue 3 une température supé~ | Vanhydride curbonigue en traversant ia
rienre § environ 850°C, et on la favorise | tour 8 du bas de Jaquelle il est &vaeud par
an moyen do catalysenrs eontenant du nie- | la conduife 8. Une pompe 9 refonle e -

30 kel ou du cobslt. On pent préparer des | quide vers une tour de réexpulsion 10 Go
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quwon peui soit chauffer indirectement ou
hien par adjonetion directe de vapeur Qeau
de manidre 3 réexpulser Fanhydride carbo-
nique absorbé et 3 régéncrer le iquide d’ar-
yosage qui cst ramené & la tour € par la
conduite 11 .

L/aehydride ecarbonique ainsi réeupéré
peut avantageusement Gtve recueilli dans
nme conduite 12« ef envoyé dans la conduite
8, en méme temps qum complément éven-
tncllement néeessaire amené par la conduite

125, de manidre qu'il pénélre daus e con-_

vertisseur 4 cn méme temps que Thydrocar-
bure gazeus et la vapeur d’ean. Iiobjei de
cette adjonction au gaz soumis 3 la couver-
sion est d’&ablir entre le monoxyde de ear-
bone et Vhydrogine un rapport plus fmve-
rable que celui qu'on obiient en employant
exolusivement Fhydroearbmre gazeux et la
vapenr d’ean. Lorsquion empivie umigue-
ment de lu vapeur d'ean avee des gaz eom-
posés principalement de méthane le yapport
emire e monoxyde de earbone et Thydro-
gine est voisin de 1 1 4, et il est préférable
Tajouter vne quantité damhydride carbo-
nique suffisante pour abaisser ce rapport &

- environ 1 : 2.

Jo

‘Le gaz & synthise est ensuite évacué de
1a tonr de lavage 6 par la conduiie 13, &
imeé pompe 13 ler comprime en vae de son
utitisution dams T'Sape suivante. On con-

- qoit que le proeédé déerit ei-dessus est par-
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ticulidrement applicable 3 Templol d'un
hydrocarbure gazens mais, si Yon nlen dis-
pose pas, on peul employer d’autres xoa-
titres earboniferes, par esemple du charbon
ou du coke, guon peuf transformer au
moyen de vapeur d'ean ou d'un mélange do
vapeur et @auhydride earboniquo ponr pro-
duire ie mélange désiré de momoxyds de
cavbone et d’hydrogine en employant Fins-
taHation utilisée ponr la production dv gaz
& Pean. T est désirabic de régler le dosage
des gaz de manitre qu’il se rapproche du
rapport de 1 ; 2 entre 1o monoxyde de
earhone et IFhydrogine, bien qu'on puisse
aussi employer d’antres proportions. Lors-
qu'on dispose & la fois de charbon et dhy-
drocarbures gazeux on pent commodément
régler les proportions en convertissant I'un
et Pautre séparément au moyen uniquement
de vapeur d’ean et m&langeant dans les pro-

— 2

portions convenables le gaz comverti.
Quel que soit lo procédé par lequel on
produit les gnz A synthese ot dans la me-
sure of la synihise doit setfcciuer soms une
pression snpérieute 3 la pression afmos phé-
rigue, on les comprime ensuite, ainsi qu'il
o &6 dit cidessus, & la pression désirde et
on les chauffe, par exemple dans Yéohan-
geur de chaleur 14 et le préchanffenr 13,
avant de les introduire dans le converfisseur
16 qui est établi pour supporter lu pression
imposée & des temupéraiures s'élevant jus-
qh environ 860°C. La tempérafure de
égime du convertisseur est en générel com-
prise entre 130 et 348° (.., et Yo peut em-
ployer des pressions variznt de la nnrmele
A 50 atm. ou pius, par exemple 100 ou 200
at. Ca convertissenr contient des agents
catalyiiques comstitués principaiement par
des métaux du huitidme groupe du sysieme
périodique eomme Ie nickel, la cobalt, mais
surtout le fer, ces substances étani en par-
ticnlier mélangées avee des alealis comme

. des composés du sodium ou du potassium.

Les gaz de réaction provenani du eonver-
tisseur 16 sonk refroidis de manidre & per-
weitre 1n condensation des substances ligné:
fiables produites davs In rémeiionm, et ce
condensat est resueilli dans un tamhour de
séparation, 17, Les gaz non transformés sont
&vacués por 1a conduite 18. I1 est préférable
dopérer dens des conditions de vitegae
d'éconlement et autres, classiques dams la
tecknique, telles qu'on obtienne dans le eon-
vertigsenr 16 un taux de transformation de
40 & 80 %. Ces conditions spleiliques va-
rient quelque pen suivant les catalyseurs,
mais eles sont généralement connues et fa-
eiles 3 délerminer.

Te gaz restant est ensuite conduit & fra-
vers un sceond préchauffenr 19, un second
ponvertisseur 20 of un séparateur 21 de ma-
mire & terminer sensiblement la transior-
mation des gaz & synthdse. Cette dernitre
partie de I'installation est sensiblement iden-
tique au préchanfleur, au converiisseur e
au séparatenr préeédemment déerits. Les
conditions de température et de pression
sont également Jes mdmes. Le produit li-
quide est soutivé et les gaz coutenant du
monoxyde de carbone et de Thydrogéne nen
transformés ainsi que des hydrocarbures
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gazeirx sont isolés du Houide ef évacués par
Wne eondnite 22. On.pemt ramener cos gas
an converfissent 4 ou bien au préchauifenr
15 o 19, Les conduifcs, vannes et raccords
corespondant & ces diverses variantes ne somt
pas figurdes sur lo dessin afin de ne pas ie
charger, mais Popération se-eongoit facile-
ment.

1e produit liquide est soutiz¢ des sépara-
teurs 17 et 21, et Pon peut je mélanger of
Famener dans la cornue verticele 28. Les
produits obtenus dans chacunc des Stapes
de 1a synthése sont sensiblement les mémes

et se composent de fractions volatiles bouil-

lavit aux températures inférieures & environ
200° Q. ot de fractions bouillant aux tem-
pératures supérioures. Si on lo désire, ie dis-
tillat 16ger bomiHant aux températures infé-
ricures 4 200°C. peut étre évacué par lo
hawt et recneilli dans la chambre collcelzice
24, 1o gaz tant &vacué par 25 et le liquide
soutizé par 256, Le résidu cst ensnife amend

par une eondnite 26 et une pompe 27 aux

opérations subséquentes du présent procéds.
8i Yon veut, eepundant, on peut gehstenir
dc sépaver les fraction légire et lovrde, au-
quel cas on pewt soutirer la totalité du pro-
dnit liguide des tambanrs 17 ef 21 et Yame
ner paxr une conduite de dbrivation 28
divectement dans 1a eondnite 26 et la pompe
96 sans niiliser Ia comue verticale 23.

T.a natnre du prodait liquide formé dans
les chambres de conversion 16 ef 20 varie
quelgue pen guivant les conditions opératoi-
res. Si 15 pression est peu élevée, C'est-A-dive
infériere & environ 3 atm., le produit est
prineipalement % carvaotdre d’hydrocarbure,
et 1a quantité de fractions volatiles Vemporte
sur celle des fractions pen volaties. Tl est
préférable dopérer suivant le présent pro-
¢&d§ sous nne pression supérieurs, par exemn-
ple de 10 & 50 atm., et dans ce ¢as le pro-
duit renferme une quentitd prépomdérante
da fractions bouillant aux températures su-
périeures & 200° 0. On a constaté Sgalement
gue le produit obtenu de cette manidre ren-
ferme des composés oxygéués qui, #ils e

. conviennent pas tels guels comme carbu-

ho

rants, sont en ravanche admirablement pro-
pres A Bervir dans les étapes suivantes di
présent pracéié. La production de ces sub-
stanees pen volatiles contenant de Yoxygtune

28 est pax exemple 1
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est également favorisée par VPemploi d'une
tempérajure comprise dons la zome gupé-
rienre de celies qu'on a précédemment indi-
quées, de préférence enire 6 el 846° C,,

55

ot dun catalyseunt comtenant du fer plutdt -

gue dn nickel ou du cobali, ainsi que do
presgions comprises enire 10 et 50 atm.
Te produit de Yétape de gynthése, ou si
Pon veui scule sa fraction relativement
lourde, cst indroduit dums wn préchauilenr
9% et ‘aené de 1 dans de multiples cham-
Lres de réaciion dont deus senlement sont
figurées en 25 et 28, Ces chambves zont
garnies de catalyseur (déerit nm pen plos
loin) et disposées de facon telle quon puisse
faive passer la mafiére préchauffée 3 travers

| Pune des chambres, 28 par exemple, tandis

que le catalysenr présent dans Yautre cham-
bre 29 subit uhe régénération ainsi qu'il va
five dit. Ta matidre qui traverse la chambre
cidie en 82 et en-
emite fractionnée daps wme tour 38, cclle
qui est ingnfisamment dédonblés &tuni ra-
mende par wne condnite 34 ef une pompe
35 3 oo préchauffeur 37, Par la conduite
36 alfectée aux vapewrs on recueille an. dis-
tillat contenamt des hydrosarbures bouiant
dangt i1 zone des essences, distiliai- qu'on
vefroidit et qu'on rassemble dans un fam-
bour 87 doi o gaz est &vecné isolément
pax 1a conduite 88, Le distillat final est sou-
1iré du tambour par la condmite 39 et le
gaz peut dire ramend au convertissenr 4
méme femps qne les gay provenant des con-
duites 92 et 25. Pendant que 1u transforma-
tion s'effectue dans la chambre 28 aivsi
quil vient d’éixe expliqné on [ait passer des
oaz Tégéufrateurs 2 travers la chambra 20
qui comtient du catalysemr Sputisé.

T catalysenr coployé dans los chambres
do eonversion 28 et 99 on peub dire géné-
rplement quwil est de nature silicsuse. On
pett obtenir des catalyseuzs efficacos & partir
de Yargile active dn Japou, ou argie acide
somme on 1y désigne parfois, par exemple
des espdees d'arglic qui provienment deg dis-
tifots de Kembara on 4’Odo. Ti est néoes-
agire de déshydrater cette argile par chanf-
fage & tme température &levée, mais H est
préfémble de me pas dépasser une tempéra-
fure de 650° C., car an deld de ceifo limite
in ¢halenr produit une détérioration perma-
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nente de Pargile. On peut préparer un autre
catalysenr convenable en traitant des argiles
naturelles, telles que des bentonifes, des
montmorillonites, ete., au moven d'un xeide
minéral comme 1'acide chlorhydrique, Paci-
de -fluorhydrique et Pacide sulfurique. De
felles matidgres se vendent sons maintes
appellation commereiales e sS'emploient
beaneonp pour déeclorer les huiles lubri-
fiantes. D¥auntres catalyseurs encore peuvent
se préparer synthétiquement par préeipita-
tion de 1a silice sons forme da gel. La ma-
tidre est ensuite déshydratée par 1a chaleur.
On peut employer 1a silice senle ou 1a mé-
langer ou 1a préparer par précipifation si-

muliasfe avee d'aufrey gels, particulidre-

ment dalumine,

Les eatalyseurs susindiqués, considérés
par lenr ensemble comme des entalyvseurs
siecux actifs. peuvent s'employer seuls,
mais on peut aussl les aetiver complémen-
talrement par adjonetion d’aunives ingré-
dients, particuliérement d’osydes métaill-
ques tels gque les oxydes du nickel ou du
cobalt, les oxydes de manganése, on des
oxydes des cinquidme el sixi®me proupes.
L’étape de transformation Seffectue 2 une
température de déecomposition, par exemple
d'environ 370 3 480°C. ou méme $510°C.
et de préférence sous pression peu Eevée,
par exemple vaviant depuis 1a normale jus-
g’k environ 3 atm, On peut opérer &1 Yon
veuf en présence d'hydrogéne. Ta vitesse
d'écoulement peut varier considérablement
sulvant e catalysenr particulier ainsi que
Ia température et les autres conditions. Ta
durée de ia période opératoire dépend, elle
aussi, de la nndure de Thuile ef des condi-
tions de Yopération, mais efle est ordinai-
rement de 2 & 4 heures, ou ples on moins,
avant qu'nne régénération s"impose, ce que
révile 1a diminution graduelle du tamx de
transformation. On a trouvé qu'il est dési-
rable de ne pas laisser Pactivité diminner
exagérément avant la végfuération, parce
que celle-ci cxige alors un trop long temps.
On empioiera pour ecla de préférence de
Fair dilug an moyen de vapeur deau ou
d'autres gaz, et I'on opérera en faisant pas-
ser le gaz A travers le catalyseur 4 ume tem-
pfraiure pouvant stteindre enviren %40 &
650° C., température qui permet A’&iminer

—

le carhone par combustion sans détériorer
le eatalyseur. Lorsque le eatatysenr présent
dans 1a chambre de conversion 28 a perdn
sm activitd on pent faire passer la matigre
3 transformer par la chumbre 29 mainie-

nunt préte & servir, et 'on peut faire passer

les gaz régénérants par la chambre 28. De
cette manitre i ¥ g en permanence une
chambre en serviee pendant que Vautre est
en vole de régénération.

Te présent proeédé est particulidrement
avantageux i camse du rendement &levé en
produits obtenus ef de lenr excellente qua-
lité. L'eszence obtenne directement par réac-
tivn d'un mélange de monexyds de carbone
et d’hydrogéne est de gualité médioere, no-
tamnnent sous le rapport de 1'indélonance,
et le présent proeédsé offre un grand avan-
fage de ee point de vue ear I permet dob-
fenir wne proportion relativerment faible
d'essence dans 1étape initials de 1a synthéae
en méme femps qu'une quantité prépondé-

rante de produmits moins volatils. Ces der- 5

niers sont fransformés en essence dans
U'dtape subséquente ¢t les produits seeondai-
res se révélent dune qualité supérieure
quant & leurs propriétés de siabilité ot d'in-
détonanee. Bien que dans le procédé snivent
a présente invention il ne soit pas esseniisl
de produire 1me sohstance intermédiaire

renfermant de Poxypéne, # est cependani

préférable d’upérer dans de telles conditions
parce gunne felle subsiance offre un avan-
tage marqué dans les Glapes subséquentes
du proeddé au eours desguelles les produifs
pew volatils sonf transformés on cssence en
méme temps quiils sont désoxvgénés, H est
i rtemarquer que 1a transformation avee
désoxygénation simuvitande modifie dans un
gens favorable les propriétés d'inddtonance
dn produit.

Les exemples suivanis meiiront mieux en
lumiére la natore du présent procédé et sa
supériorité sur eelui quon connaissait an-
térienrement.

Hxemple 1. — Tronsformer de la ma-

niére habituelle en opérant gu moyen d'un
eatalysenr au nickel sous nane pression de
2 3 8 atm, et & unc température de 177 C.
un mélgnge d’une partic de monoxyde de
carbone et de -2 parties d’hvdrogine. Le
produit obtenu renferme environ 50 & 60 %
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Peswence et 40 & 50 % de liguide moins
volatil swivant le mode de fractionnement
et 1o type dessence recueilli. Cotte easenco
eat exceptionnellement J4gire et présente ies
caruciéristiques suivantes :

Densitd A. P. L, 71,6%

9% a 70°C., 28,0%:;

9 A 100°C., 53,0 %;

% & 175°C,, 11,0 %;

Point d’ébullition final, 101°C.

Tlindice doctane du produit pur esi de
57 ef Tanalvse donne comme indice de
hrome T1. Cle produit est essentiellement un
mélange d'hvdrocarbures paraffiniques et
oléfiniques.

La fraction gag-oil du prodult a une den-
sité A, P. T de 51,3% un point d’aniline
de 119, un point d’dbullition initial de
153°C.: 50 % houillent aux températures
3 265° (. ot gon point d'hvilition final est
de 598° . Transformer ce gas-oil & ume
température de 465°C. en employant une
vitesse d’éeontement de 0,55 vol. &'huile par
volume de catalysenr et par heure Le cata-
lyseur employd est une argile du type mont-
morillonite traitée par un acide. Ls rende-
ment en essence obienn de cette manidre est
de 31,4 %, et i subsiste 49 % du gas-oil
quon peut transformer dans uns npération
suhséquente, L'essence a log earaotéristiques
gnivantes :

Densité A, P. L, 56,8°;

Poids spéeifiqne, 0,7585;

% q0° O, 20 %;

o & 100°C., 39 %;

% a 125°C., 50 %;

Point d'ébullition final, 210°C,

T est i remarquer que ve produit & vne
meillenre courhe d’ébullition que l'essence
ohtenue directement dans Pétape antérieure
et que son indice doctame & P'état pur est
da 74,2

Exemple 8. — Pour cette seconde expé
rience on modifie les conditions opératoives
de 1 manidre suivante :

e e

i

(854,962

Ta pression est portée 3 environ 20 atm.,
1a température i 815-830° C. et Yon substi-
tne un catalveeur 3 base de fer au ecataly-
seur A bage de micke! gntérievrement uti-
s Ta rendement en huile ohfenu dans
cette §tape de transformation est semsibie-
ment le mdme que celni gu'on a obiern sui-
vant ¥exemple préeédent, mais on remarque
que 1o proporiion d’cssence obtemue est 1é-
duite & 40 % et la proportion de gasoil
portée en revanche & environ 60 7. Un exa-
men révile Sgalemnent que le gas-oil ren-
ferme un malange da composés oxygénés de
constitution ineconnus, et cela i raison &'en-
viron 2,5 %, et n'est pas stable ted quel.

On soumet an eraguage oette fraction
gas-oil dens les mémes conditions qua sui-
vant lo précédent exemple et les rendements
obtenus sont sensiblement les mémes. Le
produit distilié ou essence est ehsolrment
exempt de composés oxygéuds ef présente
un meilleur indice d’octane.

1invention ne se limite pas & unc théorie
quelaonque relative A Vopération ou anx
véaetions chimiques qu'on suppose §'étre 4é-
ronlées, mon plus qu'd des eonditions ou A
des catalyseurs guelzongues.

RESUME ;

1% Proeéds pour produive des carburants
pour motenrs, consistant & produire wve
substanea organique liquide pax réaction di-
recte du monoxyde de carbeme avee Yigydro-
géne puis A traiter le liguide A fempérature
de déeompositicn cn présence d'un cataly-
seur siliceux acfif;

9° A titre de produits indasiricls mon-
veansx, les earhurants obtenus par le proesdé
ci-dessus d&fini,
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