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La présente invention concerne un procédé
perfectionné pour la conversion du charbon ou de matiéres
carbonées solides similaires. Plus particuliérement,
1'invention concerne un procédé perfectionné de liquéfaction
du charbon et de substances carbonées similaires. _

De facon bien connue , le charbon est utilisé
depuis longtemps comme combustible dans de nombreux
domaines. Pour plusieurs raisons, le charbon n'est pas un
combustible particuliérement recherché par le consommateur
final. Par suite, le pétrole et le gaz jouissent d'une
position dominante dans le monde entier en tant que sources
de combustible.

On a proposé dans le passé plusieurs procédés
dans lesquels le charbon est liquéfié et/ou gazéifié. Les
procédés ou 1l'on liguéfie le charbon apparaissent plus
avantageux, car .on obtient une plus large gamme de produits
et ceux-ci sont plus faciles & transporter et a stocker.

Parmi les différents procédés de liquéfaction
proposés antérieurement, ceux ol l'on liquéfie le charbon
en présence d'un solvant ou d'un diluant et d'un gaz
hydrogéné semblent offrir les plus grands avantages. Dans
ces procédés, on effectue la liquéfaction a des tempéra-
tures et a des pressions élevées et on obtient une large
gamme de produits liquides et gazeux. En outre, aprés la
séparation des produits liquides et gazeux, il reste une
queue normalement solide. Généralement, cette queue contient
des produits carbonés solides non convertis et on péut la
briler directement pour obtenir de la vapeur d'eau. On a
proposé antérieurement la combustion directe des queues,
mais ces propositidns envisagent la combustion directe par
le moyen classique qui consiste & produire d'abord de la
vapeur d'eau, puis & utiliser directement la vapeur dans>
le procédé, ou comme agent de transfert de chaleur, ou
dans la production d'énergie électrique. Lorsqu'on utilise
la vapeur pour engendrer de la chaleur, le rendement
thermique est diminué et, par suite, le colit de 1'opération

est & nouveau accru. Enfin, on peut briiler des produits
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gazeux ou liquides pour obtenir de la chaleur, mais c'est
14 une source d'énergie trés coiliteuse. Etant donné que la
fourniture aé chaleur a uné installation convertissant les
solides carﬁqnés en liquides et en gaz est appréciable,'on
a tqujou;s 5esoin d'un procédé dans lequel la chaleur soit
engeﬂdrée_e#ficacement et dans lequel la dépense totale de

fonctionnement soit réduite le plus possible.
L'invention a pour but de fournir un procédé de

liquéfaction perfectionné, dans lequel la conversion et/ou
l'amélioration nécessaires des queues soient notablement
réduites et, de préférence, dans lequel la chaleur et/ou
1'énergie nécessaires soient fournies de fagon économique-
ment intéressante. Les buts et avantages ci-dessus, ainsi
que d'autres, apparaitront mieux & 1l'étude de la descrip-
tion ci-aprés et du dessin annexé.

Selon l'invention, les buts ci-dessus sont
atteints et les avantages ci-dessus, ainsi que d'autres,
sont réalisés par le fait gque 1l'on liquéfie le charbon
de fagon classique et qu'ensuite on briile au moins une
partie des queues directement a 1'état liquide ou éolide;
pour obtenir & la fois de la chaleur et de la vapeur que
1l'on peut?u%giiser directement dans le procédé et/ou pour
la production d'énergie électrique. Comme indiqué plus
complétement ci-aprés, on y parvient en briilant au moins
une partie des queues, isolément ou en méme temps que
d'autres combustibles, dans une chaudiére hybride ou
1'on engendre de la vapeur dans la zone de rayonnement
et de la chaleur dans la zone de convection. Comme indiqué
aussi plus complétement ci-aprés, on peut faire face aux
besoins du procédé en réunissant les queues a un ou
plusieurs autres combustibles carbonés solides ou & 1'un
quelconque des combustibles liquides ou gazeux classiques,
et en effectuant la combustion dans la méme chaudiére de
sorte que 1l'on produit de la vapeur dans la zone de

‘rayonnement et de la chaleur dans la zone de convection.

On peut régler la guantité de chaleur engendrée dans

chacune des zones de rayonnement et de convection par
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des techniques classiques de commande de chaudiére, par
exemple en détournant la totalité ou une partie du gaz de
combustion ou en réglant 1l'excés d'air que l'on utilise
pour briler les queues.

Le procédé est décrit plus loin en détail, en
référence a la figure unique annexée, qui est un organigramme
schématiqué d'un procedé de liquéfaction perfectionné
rentrant dans le cadre de 1l'invention:

Comme indigqué plus haut, l'invention a pour
objet un procédé perfectionné de liquéfaction du charbon et
de matiéres carbonées solides similaires, dans 1eque1 on
soumet au moins une partie des queues de liquéfaction & la
combustion directe dans une chaudiére hybride, dans laguelle
de la vapeur d'eau est engendrée dans la zone de rayonnement
et de la chaleur est engendrée ou transférée dans la zone
de convection. Quand la quantité de queues de liquéfaction
disponibles pour la combustion est trop petite pour fournir
la totalité ou une part notable de la vépeur et de la -
chaleur nécessaires, on peut réunir les queues dont on
dispose & un combustible classique, tel que lereharbon, le
mazout ou le gaz naturel, de maniére & engendrer la quantité
désirée de vapeur et de chaleur dans la chaudiére hybride.
Ou encore, et particuliérement pendant le démarrage, quand
on ne dispose généralement pas de gqueues de liquéfaction,
on peut brﬁler des combﬁstibles de remplacement, tels que
le charbon, le mazout ou le gaz naturel, dans la chaudiére
hybride pour obtenir de la vapeur et de la chaleur. On peut
alors utiliser la vapeur pour engendrer de 1'électricité
ou pour d’'autres usages, y compris pour satisfaire les
besoins de vapeur du processus de liquéfaction ou une paftié
de cés besoins.

En général, on peut utiliser le procédé de
l'invention pour liquéfier toute matiére carbonde solide
pouvant étre efficacement hydrogénée. Le procédé selon
l'invention est particuliérement utile dans la liguéfaction
du charbon et peut servir & liquéfier tous les charbons
connus antérieurement, y compris l'anthracite, le charbon
bituminedx le charbon sub-bituminevx le lignite, la tourbe,
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le charbqn jaune, etc...En outre, le procédé selon 1'in-
vention est particuliéremen§ utile dans des processus de
liquéfaction'qﬁ l'on utilise un solvant ou diluant approprié,
comme véhicule de la matiére carbonée solide.

En général, on broie la matiére carbonée solide
Jjusqu'a un état finement divisé. Toutefois, la grosseur
pa:ticuliére‘Ou la gamme de grosseur effectiyement utili-
sées ne sont pas déterminahtes quant & 1l'invention, et, en
fait, on peut utiliser prathuement n'importe quelle
grosseur de particules. Cependant, generalement la matlere
carbonee sollde que 1l'on liquéfie selon 1'invention est
broyee A une grosseur de particules lnferleure a 6,35 mm, et
de préference inférieure & 2, 38 mm. Une fois que la matiére
carbonée solide a ete tamlsee, on la délaie dans un solvant
ou diluant approprié. Normalement, le rapport entre le
charbon (sur base exempte §' humidité) et le solvant ou
diluant de la bouillie est compris entre 1,0 : 1,0 et
environ 1,0 : 3,0 en poids.

On peut utiliser, dans le procédé de ligquéfaction
berfectionné selon l'invehtion, tous les solvants ou dlIu—
antsconnus comme étant utlles, d'aprés la technique ante—
rieure, & la liquéfaction de matle:es carbonées solides.

Ces solvants ou diluants comprennent tous les types
d'hydrocarbures, et en particulier ceux qui ont un point
d'ébullition d'environ 204 & 538°C. Le solvant ou diluant
peut étre un hydrocarbure & chaine droite ou ramifide, un
hydrocarbure cyclique, naphténique ou'aromatique, un phénol
ou un phénol substitué, un composé hydroaromatique, un
composé hétérocyclique pouvant contenir de 1'oxygéne, de
1'azote, ou du soufre, ou un mélange de ces corps. En outre,
le solvant ou diluant peut étre inerte dans les conditions
de liquéfaction, ou bien il peut céder de 1'hydrogéne dans
ces éonditions. Des solvants particuliérement efficaces
sont 1'huile de créosote et les solvants dérivés de la
liquéfaction du charbon, particulidrement ceux qui bouillent
entre 204 et 482°C environ, Les solvants provenant de la
liquéfaction du charbon sont particuliérement efficaces
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1orsqu on les hydrogéne au moins partlellement pour

obtenlr un solvant contenant des donneurs ar hydrogene.

Il seMble que de telles especes soient bien connues dans

la Lechnlque anterleure et un grand nombre sont décrites

dans le brevet US 3.867.275.

'_Comme indiqué plus haut, le procédé selon

l'invention peut servir en combinaison avec tout procédé

- connu comme efficace pour la liquéfaction du charbon ou

d'autres matiéres carbonées solides et dans leguel on

utilise un solvant ou diluant liguide. Dans ces procédés,

pour effectuer la lquEfaCthn du charbon ou de matiéres

carbonees similaires, on soumet & une température et & une

pression élevées un mélange du charbon ou de la matiére

carbonce sollde et du solvant, pendant un temps suffisant

pour permettre une llquefactlon au moins partielle du

charbon. De fagon bien connue, la conversion des matiéres

carbonées solides en un liquide nécessite de 1 'hydrogéne

et on peut fournir l'hyd;ogéne'par tout moyen connu comme

efficace dans la technigue antérieure, y compris en

utilisant de 1'hydrogéne moléculaire, des solvants donneurs

d'hydrogéne, d'autres corps connus comme fournissant de

i'hYdrogéne dans les conditions de liguéfaction, et des

mélanges de ces corps. La liquéfaction, qui est alors en

" ou sans addition de catalyseur.

-falt une opération d'hydrogenatlon, peut s'effectuer avec

'En général, on effectue la llquefactlon a une

temperature d'environ 371 & 482°C et & une pression

relative d'environ 6,9.106‘

13,7. KﬁPa‘Generalement on
" maintient la bouillie de charbon et de solvant dans des

conditions se situant dans les gammes indiguées, pendant

un laps de temps nominal d'environ 10 & 200 minutes. De

facon bien conhue, on peut effectuer la liquéfaction en

on peut utlllser un temps de sejour nominal total dépassant

200 minutes.

'plus1eurs stades, et lorsqu'on utilise de multiples stades,

Dans le pr océdé perfectlonne de 1 1nvent10n,
pour fournir 1la chaleur nécessaire & 1la ligquéfaction ou

au moins 50 % de cette chaleur,

on préchauffe la bouillie
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de matiére carbonée solide .& une température d'environ

371 & 482°C en la faisant passer & travers la section de
convection d'une chaudiére hybride. Comme indiqué plus
complétement ci-aprés, la chaudiére hybride, sous sa forme
la plus simple, est une modification d'une structure
classique_de chaudiére dans laquelle on produit la vapeur
dans la section de rayonnement et de la chaleur dans la '

section de convectidn. La modification consiste, de

maniére générale, a remplacer simplement des tubes de la

section de convection par des tubes ou serpentins congus

pour servir dans le préchauffage d'une bouillie carbonée

solide et formés d'un matériau approprié. Comme on l'a

indiqué plus haut et comme indiqué plus complétement ci-aprés

la chaleur de la section de convection est transférée du

gaz de combustion a la matiére carbonée solide de la

bouillie. La chaleur du gaz de combustion est engendrée par

combustion d'au moins une partie des queues de liquéfaction

provenant du procédé de liquéfaction selon 1l'invention.
Quand on utilise 1'hydrogéne moléculaire dans

le réacteur de liguéfaction, on peut aussi le faire passer

34 travers la section de convection de la chaudiére hybride

et le préchauffer & la méme température que la bouillie de

matiére carbonée solide. Ou encore, on peut réunir de

1'hydrogéne moléculaire avec la bouillie de matiére carbonée

solide avant de faire passer celle-ci a travers la section

. de convection de la chaudiére hybride.

Une fois que la bouillie de matiére carbonée
solide a été préchauffée, on la fait alors arriver & une
zone de liquéfaction dans laguelle on la soumet a des
conditions de liquéfaction. En général, la liguéfaction
aboutit & la formation d'un produit gazeux, d'un produit
ligquide et d'une Queue normalement solide. Aprés liquéfac-
tion, on peut séparer ces produits en lesAphases respectives)
par des techniques classiques. Par exemple, on peut simple-
ment vaporiser & la téte le produit gazeux et le liquie,
puis séparer les solides par filtration, centrifugation ou
distillation. La distillation est tout particuliérement

préférée, car elle fournit le moyen le plus propre et le
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plus facile & régler pour la séparation de liquides et de
solides. Aprés la séparation, on peut briler le produit
gazeux pour fournir l'énergie nécessaire au processus de
ligquéfaction et non fournie par la chaudiére hybride.

En variante, on peut brﬁlér une partie du produit gazeux
comme combustible auxiliaire dans la chaudiére hybride.

On peut aussi réformer la totalité ou une partie du produit
gazeux pour obtenir de 1l'hydrogéne pour le processus de .
liguéfaction, ou bien le vendre comme combustible. On peut
fractionner le produit liquide pour obtenir une distribution
désirée de prodﬁit et/ou on peut aussi utiliser directement
une partie de ce produit comme combustible, ou 1l'améliorer
par des techniques classiques. De facon similaire, on peut
séparer une partie du produit liquide et l'utiliser comme '
solvant ou diluant dans le processus de liquéfaction selon
l'invention. Dans un mode d'exécution préférentiel, on
hydrogéne ce solvant pour augmenter la quantité d'hydrogéne
pouvant étre cédé, avant de l'utiliser comme solvant ou
diluant. Enfin, selon un perfectionnemént de 1'invention,
on retire au moins une partie des queues et on-les soumet

3 la combustion directe dans la chaudiére hybride, pour
fournir au moins une partie de la chaleur nécessaire a la
liquéfaction. On peut alors cokéfier ou gazéifier le reste
pour obtenir un gaz combustible & teneur en chaleur

intermédiaire, et/ou de l'hydrogéne, et l'utiliser dans le

processus de liquéfaction. Dans un mode d'exécution spécia-

lement préférentiel, on gazéifie une partie suffisante des
queues pour obtenir tout 1'hydrogéne nécessaire a la
ligquéfaction et on soumet alors le reste a la combustion
directe dans la chaudiére hybride.

En général, les queues gue l'on soumet & la
combustion directe peuvent &tre amenées & la chaudiére
hybride sous forme liguide ou solide. Lorsqu'on les améne
sous forme solide, on peut récupérer de la chaleur en
refroidissant les queues et l'utiliser dans le processus,
ce qui diminue la quantité de chaleur que doit fournir

la chaudiére hybride. Quand on améne les queues a la
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chaudiére hybride sous forme liguide, une atomisation
est généralement nécessaire et on peut utiliser les
moyens connus antérieurement comme efficaces pour l'ato-
misation d'un combustlble liquide contenant des quantltes
relativement grandes de résidu solide.

Les queues, jointes a tout combustible auxi-
liaire ou de rechange éventuellement necessalre, sont
briilées dans la section de combustion d'une chaudiére
hybride. La chaleur de la section de rayonnement est
.dissipée par formation de vapeur d'eau. La vapeur passe
alors generalement a4 travers des turbines a vapeur
ar extractlon/condensatlon entrainant des generateurs
pour la productlon d'énergie électrique. La quantité
de vapeur necessalre dans le processus de liquéfaction
est extralte en des points de pression approprlee, le
long des turbines a vapeur. La vapeur qui n'est pas
nécessaire au pProcessus de llquefactlon se condense
dans la section & basse pression de la turbine & vapeur,
ce qui donne un supplément d'energle électrique. La
quantité de vapeur effectivement produite détermine la
quantité de chaleur disponible dans le gaz de combustion
qui arrive a la zone de convection. Selon la quantité de
queues effectivement soumise & 1a combustion et la
quantité de combustible auxiliaire utilisée, la quantité
de vapeur effectivement obtenue peut varier. Dans un mode
d'exécution préférentiel, on produit suffisamment de
vapeur pour satisfaire tous les besoins en vapeur du
processus. Toutes les variations de la chaleur libérée
dans la chaudiére, ou du besoin de chaleur du processus
dans la section de conversion, ou du besoin de vapeur du
prodéssus entrainent une variation de la quantité de cha-

leur condensée et donc de la quantité d'énergie électrique
engendrée. On peut donc commander tout le fonctionnement
en faisant varier la quantité d'électricité acquise. En
variante, lorsqu'on dispose d'une quantité insuffisante
de queues de liguéfaction, on peut commander la quantité
de vapeur effectivement produite et la quantité d'élec-
tricité effectivement produite en commandant la quantité
de combustible auxiliaire briilée dans la chau-
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diére hybrlde. En general l'alre de transferL de chaleur
dans la section de convection est determlnee, pour toute
installation de liquéfaction donnée, en fonction de la
quantité de gaz de combustion disponible pour le ‘transfert
de chaleur. ) . ’
" En général, 25 & 100 % en-poids environ .des

queues sont briildes dans la chaudiére hybride et.environ

D & 75 % en poids sont cokéfides et gazéifides, ou gazéi-

fides, Pour s'assurer que les queues soient combustibles,

_il est important de commander la liquéfaction de facon tell

gqu'il ‘reste au moins 50 % en poids de charbon dans les

"queues et, de préférence, on régle le fonctionnement ‘de.
telle fagcon qu'il reste environ 60 & 90 %2 en poids de

‘charbon dans les queues.

-Selon un mode de mise en oeuvre préférentiel

‘de l'invention, on liquéfie du charbon & une température

8T LY

-d'environ 399 a 510°C, a une pression relative d'environ
103.10%:3:20,6. 10

6Pa,en présence d'un solvant donneur

d'hydrogéne dérivé du charbon et en présence d'hydrogéne
moléculaire. Le temps de séjour nominal pendant la
liquéfaction est d'environ 25 & 120 minutes. Aprés la.

'iiquéfaction, on soumet le mélange liquide-solides a, la

distillation atmosphérigue et aussi & la distillation

" sous Vide, de sorte que les gueues sont la matiére qui

se sépare du rec1plent de liguéfaction et qul a un point

) d'ébullition initial d'environ 454 & 593°C. Lorsqgu'on

opére dans ces conditions, les queues contiennent environ
60 & 90 % en poids de carbone. Dans un mode d'exécution
préférentiel, on soumet environ 40 & 100 % en poids de

ces gueues a la combustion directe dans une chaudiére

’ hybrlde. On soumet le reste des gueues & une oxydatlon

partielle pour obtenir la totalité ou une partie de

1'hydrogéne nécessaire a la liguéfaction. Les queuses
sdﬁmises 4 la combustion directe sont amenées sous forme
de liguide, ou bien on les refroidit et on les améne sous
forme de solides & la chaudiére hybride. Lorsgu'on a

besoin d'un supplément de.combustible pour fournir de
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la chaleur, les queues solides ou liquides briilent avec
le charbon. Généralement, le méme charbon qui sert au
processus de liquéfaction sert & fournir la chaleur
supplémentaire. 7

Dans le mode de mise en oeuvre préférentiel, on
brile une quantité suffisante de queues, ou de queues et
de charbon, pour engendrer toute la vapeur nécessaire au
fonctionnement du processus de liquéfaction et pour
fournir au moins 60 % de toute la chaleur nécessaire a la

‘liquéfaction. Dans ce mode de mise en oeuvre préférentiel

aussi, la quantité de queues, ou de charbon et de queues,
que l'on soumet & la combustion est suffisante ,pour
former assez de vapeur pour fournir au moins 50 % de
1'énergie électrique nécessaire au fonctionnement de
l'installation de liquéfaction.

L'invention sera mieux comprise gréce a la
figure annexée, qui illustre un mode de mise en oeuvre
particuliérement préférentiel. Comme le montre la figure,
on introduit un charbon finement divisé, ou une matiére
carbonée solide similaire, dans le récipient de melange
10, par le tuyaw 11, ol il est délayé avec un solvant ou
diluant introduit par le tuyau 12. Dans un mode de mise
en oeuvre préférentiel, le solvant est tiré du solide
soumis a liquéfaction, on 1'hydrogéne pour obtenir une
espéce solvante donneuse d'hydrogéne et on le recycle au
récipient de mélange par le tuyau 13. Toutefois, pendant
le démarrage, ou lorsqu'on n'utilise pas de solvant de
recyclage, on peut introduire dans le tuyau 12, par le
tuyau 14, n'importe quel solvant ou diluant utile connu.
On retire du récipient de mélange la bouillie de charbon
ou de matiere carbonéde solide, par le tuyau 15, et on 1la
réunit & de 1'hydrogéne introduit dans le tuyau 15 par le
tuyau 16. Selon la variante préféréde, 1'hydrogéne est
tiré de queues de liquéfaction et amené au tuyau 16 par
le tuyau 17. Toutef01s, pendant le démarrage ou lorsqu'on
n'utilise pas les queues pour former de 1' hydrogéne, on
peut introduire dans le tuyau 16, par le tuyau 18, de
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1'hydrogéne provenant d'autres sources. En outre, bien
que ce ne soit pas représenté, on peut introduire direc-
tement 1'hydrogéne dans le récipient de liquéfaction,
auquel cas celui-ci est généralement préchauffé par
d'autres moyens, ou bien on peut le faire passer par un
serpentin de préchauffage séparé, dans la chaudiére hybride.
En tous cas, on introduit suffisamment d'hydrogéne-pour
représenter environ 2 4 8 % en poids d'hydrogéne relati-
vement au charbon sec exempt de cendre.

Dans le mode de mise en oeuvre décrit, on fait
passer la bouillie de matiére carbonée solide réunie a
1'hydrogéne & travers un serpentin de préchauffage 19 situé
dans la section de convection 20 de la chaudiére hybride

21. Dans le serpentin de préchauffage, le mélange bouillie-

A

hydrogéne est préchauffé a une température d'environ 399 &
482°C.

Dans la section de convection 20 de la chaudiére
hybride 21, de la chaleur est transférée au mélange de '
bouillie et d'hydrogéne par le gaz de combustion formé
dans la section de combustion 22 de la chaudiére hybride
21. Bien que ce ne soit pas essentiel a4 l'invention, le
gaz de combustion suit un parcours comme celui gue repré—
sentent les fléches23 a 25 et il est retiré de la chaudiére
hybride par le tuyau 26 aprés avoir traversé, de facon
usuelle, un économiseuf et une section de préchauffeur
d'air pour améliorer le rendement global de la chaudiére.

On retire le mélange préchauffé de bouillie et
d'hydrogéne du serpentin de préchauffage 19 par le tuyau
28 et on l'améne directement au récipient de liquéfaction
29. Dans le récipient de liquéfaction 29, la matiére
carbonée solide se liquéfie au-moins partiellement et, en
général, elle se gazéifie au moins partiellement. En
général, le récipient de liguéfaction a la grandeur voulue
pour assurer un temps de séjour nominal d'environ 25 3
120 minutes et, bien que l1l'on ait représenté un seul
récipient, on peut en utiliser plusieurs. D'autre part,

la température dans-la zone de liguéfaction est générale-
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ment d'environ 399 & 482° C et la liquéfaction s'effectue

6.3 20,6.10° pa
‘Dans le mode de mise en oeuvre représenté, le

: prodult mlxte venant du récipient de liguéfaction 29 est
"~ " retiré par le tuyau 30 et amend au séparateur 31. Dans le- -

mode de mise en oeuvre représenté, le séparateur peut

€tre une. colonne ‘combinée de dlstlllatlon atmospherlque

‘et sous vide, dans laguelle on retire & la téte des
produits- gazeux et des produits bouillant en dessous de

. 121°C environ, par: le tuyau 32, tandis que l'on retire

par le tuyau 33 une matiére carbonde sollde non convertie

et une matiére mlnerale, aln31 glie des matiéres conver—-

ties bouillant & une temperature _supérieure & environ

s

454 a 593°C. On fractionne alors le produit llqulde en
fractions désirées et, dans le mode de mise en- oeuvre

 représenté, on retire par le tuyau'34 un naphte bouillant

entre. 121 et 204°C environ, ‘par le tuyau 35 une matiére -
bouillant entre 204 et 427°Cc environ, - et parile tuyau 36

‘une fraction plus lourde bouillant entre 427 et 593¢C
- env1ron En general la matiére gazeuse de téte comprend
_des hydrocarbures gazeux et & bas point d'ebullltlon, de
- la vapeur d'eau, des gaz acides tels que SO et H_ S, et

S2 2

'l‘ammonlac éventuellement formé pendant 1a’ llquefactlon.
‘On peut laver ce courant et le diviser encore pour

obtenlr un gaz & haute teneur en chaleur et des hydro-

‘-carbures plus 1egers. Oon peut soumettre le courant de

. naphte 4 une nouvelle amelloratlon pour obtenir une

essence de bonne qualité et on peut amellorer le courant

lourd retiré par le tuyau 36 pour obtenir un mazout

" lourd, ou le craquer et le réformer pour obtenir une
" fraction de.l'intervalle d'ébullition des essences.

Généralement, on hydrogene la matiére ayant l'lntervalle'

d'ebullltlon du solvant, ou au m01ns une partie de celle-—

3'ci, pour augmenter la concentratlon d'espéces donneuses

a‘hydrogéne'et on la recycle.au récipient de mélange
10 comme solvant ou diluant.
- Comme indiqué plus haut le mode de séparation

partlculler gue l'on utilise n'est pas déterminant gquant
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& l'invention et, en fait, on pourrait utiliser toutes
les techniques de séparation antérieurement connues pour
effectuer la séparation des produits gazeux, ligquides et
solides. Mais, en tout cas, on dispose d'un produit de
queue contenant du charbon inaltéré, de la matiére miné-
rale et des hydrocarbures & point d'ébullition élevé,
pouvant &tre traité ensuite selon le procédé perfectionné
de 1l'invention. De méme, on peut récupérer une matiére
ayant l'intervalle d'ébullition du solvant pour la recy-
cler comme solvant ou diluant.

Dans le mode de mise en oeuvre préférentiel,
on hydrogéne la fraction de solvant retirée par le tuyau
35 avant de la recycler au récipient de mélange 10. De.
préférence, on effectue 1'hydrogénation catalytiguement
dans des conditions antérieurement connues comme efficaces
34 cet effet. Dans le mode de mise en oeuvre représenté,
on réalise 1'hydrogénation dans le récipient d'hydrogé-
nation 37, avec de l'hydrogéne moléculaire introduit
par le tuyau 38 et obtenu par gazéification d'une partie
des queues de liquéfaction. Toutefois, pendant le 'démar-
rage et lorsqu'on ne dispose pas d'une guantité suffisante
d'hydrogéne fourni par la gazéification des queues, on peut
introduire dans le tuyau 38, par le tuyau 39, de 1'hydro-
géne provenant d'autres sources. Dans le mode de mise
en oeuvre représenté, on retire, par le tuyau 40, de
1'hydrogéne inaltéré et les produits gazeux a base
d'hydrogéne. Si on le désire, on peut traiter ce produit
gazeux pour récupérer de 1l'hydrogéne de recyclage que
l'on peut réunir 3 nouveau a l'hydrogéne provenant de la
gazéification des queues de liquéfaction, par 1e'tuyau 41,
Egalement dans le mode de mise en oeuvre représenté, on
retire le produit d'hydrogénation par le tuyau 42. Dans
les cas olt la quantité de liquide retirée par le tuyau
35 dépasse la quantité de solvant nécessaire lors de la
liquéfaction, on peut retirer 1l'excés par le tuyau 43 et
recycler le reste vers le fécipient de mélange 10, par
les tuyaux 13 et 12.
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Normalement,on reallse l'hydrogenatlon 3 une

- température d'environ 343 454°C et & une pression

relative 4 env1ron 4,5. 10%; ais, 7 KFPa Le deblt d'hydrogéne
de traltement, lors ‘de l'hydrogenatlon,est generalement

d'environ 178 & 1780 m3/m3, calculé & 1la ‘pression et a
la température normales. On peut utiliser tous les

. catalyseurs d'hydrogénation connus, mais un catalyseur

nlckel—molybdene est spécialement préférentiel.

Selon le procede preferentlel conforme 3

. l 1nventlon, ‘on peut diviser les queues retirées par le

tuyau 33, gazéifier une partie de celles-ci pour former

‘de 1' hydrogene et soumettre le reste & la combustion

-"hybrlde 21.

directe dans la chaudlere hybride 21 Dans le mode de
mise en oeuvre représenté, on améne & 1! appareil de
gazéification 45, par.le tuyau 44, environ 0 & 60 % des
gqueues. On améne les 40 & 100 % restants, par les tuyaux
46 et 47, 3 la section de ccmbustlon 22 de la chaudlere'

- En ceneral on peut utlllser toute technlque

de gazéification connue pour convertir les queues en

hydrogéne. Toutef01s, dans un mode de mise en oeuvre'
”.preferentlel on utlllse un appareil de gazéification
© & courant entralne pour obtenir un gaz de ‘Synthése par'

fcombustlon des queues en présence de vapeur d'eau et

' d'oxygene. On améliore alors le gaz de synthése selon

. des techniques classiques pour obtenir de l‘hydrogene.

\

" En general dans l'appareil de gazéification & courant

A

entralne, on utlllse environ 0 & 1 kg de vapeur d'eau et

. environ 0,5 & 1 kg d'oxygéne par kg de queues et la
rgazelflcatlon s'effectue & une température §! environ

1093 & 1649°C. Dans le mode de mise en oeuvre représenté,

-. on retire par le tuyau 46 1‘*hydrogéne forme dans 1 'appa-

reil de gazéification et on le réunit a l'hydrogene de
Q?cyclage éventuellement fourni par les récipients
d'hydrogénation et de liguéfaction. On fait alors passer

"1'hydrogéne réuni par le tuyau 47, puis on le divise,

-
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en ce sens que l'on retire par le tuyau 48 1'hydrogéne
nécessaire & 1'hydrogénation du solvant et par le tuyau
17 1'hydrogéne nécessaire a la liquéfaction. On réunit
alors 1'hydrogéne retiré pour 1 *hydrogénation du solvant
au complément d'hydrogéne éventuellement nécessaire et on
améne le tout & la zone d'hydrogénation 37 par le tuyau 38.
De méme, on peut réunir 1'hydrogéne nécessaire 3 la li-
quéfaction au complément d'hydrogéne éventuellement
nécessaire, puis réunir le tout & la bouillie de matiére
carbonée solide et de solvant dans le tuyau 15. On retire
par le tuyau 49 le résidu provenant de 1'appareil de
gazéification 45. i

Dans le mode de mise en oeuvre réprésenté, on
fait arriver séparément de l'hydrogéne 4 la zone de liqué-
faction et & la zone d'hydrogénation du sqlvant. Toutefois,
ainsi qu'il est bien connu d'aprés la technique antérieure,
cela n'est pas essentiel a la liquéfaétion et, en fait,
on pourrait amener d'aborda la zone d'hydrogénation du
solvant tout 1'hydrogéne formé dans la gazéification et
ensuite 1'amener & la zone de ligquéfaction, ou bien
1'amener d'abord & la zone de liquéfaction et ensuite a
la zone d'hydrogénation du solvant. Toutefois, des
procédés intégrés comme ceux-ci ne peuvent pas étre cem-
mandés au méme degré que lorsqu'on améne 1'hydrogéne
séparément aux deux zones d'hydrogénation.

Dans le mode de mise en oeuvre représenté,
on améne environ 40 & 100 % en poids des gueues a la zone
de combustion 22 de la chaudiére hybride 21, par le
tuyau 47. Toutefois, pendant le démarrage et lorsqu'on
ne dispose pas d'une quantité suffisante de queues pour
fournir la chaleur nécessaire dans la chaudiére hybride,
on introduit dans la section de combustion 22, par le
tuyau 50, un combustible de remplacement tel qu'un gaz
3 haute teneur en chaleur, une huile ou du charbon. Puis,
dans la section de combustion 22, on briile les queues de
liquéfaction et le combustible auxiliaire éventuel pour

obtenir de la chaleur et un gaz de combustion contenant
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&e la chaleur. Envlron 50 & 80 % de la chaleur ainsi
~engendree servent a produlre de la vapeur dans la

section de rayonnement 51 de 1la chaudiére hybride 21
Pour produire la vapeur, on falt passer, a travers le

'serpentln a vapeur 54, de 1 eau 4' allmentatlon d'une

chaudiére 1ntrodu1te par les tuyaux 52 et 53. En generalh

. la vapeur formée est retirée des serpentlns 54 par le ’
~ tuyau 56 & une température d'environ 427 & 538°C et

6 313.7.10% Pa. on

améne alors cette vapeur & un turbogenerateur 57 et on

& une pre531on relative d'environ-6,9.10

" l'utilise pour produire de l'électricité. L'électricité
~ainsi produlte est transférée a la barre omnibus 58 par

la ligne 59. La barre omnibus 58, qu sert alors de’
source d'une partie ou de la totalité de l'energle

électrique nécessaire & l'opération de liquéfaction, peut

"étre reliéde & un réseau'de distribution d'électricité ou

é.une"éutre source, par la llgne 60, de maniére & fournir
toute’ l'electrxcmte nécessaire au processus de liquéfac-
tlon Dans le mode de mise en oeuvre represente, toute la

vapeur ainsi produite n'est pas utilisde pour engendrer

de l‘electrlclte et, en fait, on peut retlrer de la

'vapeur presque a n' 1mporLe quelle pre551on pour l'utlllser

dans le processus Je liguéfaction. Dans le mode de mise’

.en oeuvre représenté, on peut retirer par 1le “tuyau 61 de -
la vapeur & haute pression, generalement a une pre581on
‘d'environ 28 a 56 kg ./cm2 et, par le tuyau 62, de 1la

';vapeur a une basse preSSlon, généralement d'environ 1,05

a 14 kg /cm2. On retlge le tuyau 55 le condensat venant

- du turbogenerateur et on le recycle aux serpentins &

vapeur .54 par le tuyau 53. On retire par le tuyau 63

-~ au moins une partie de la cendre provenant des gueues
-de liguéfaction brilées dans la zone de combustion 22,

ainsi que la cendre des combustibles auxiliaires éventuel-
lement introduits par le tuyau 50. On'peut'retiref le
reste en aval par tous moyens approprles, non représentés,
comme par exemple au moyen de prec1p1tateurs electro—

‘statiques. . .
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- On a donc décrit généralehent l'invention et un
mode de mise en oeuvre préféreﬁtiel,-eﬁ il semble qu'elle
sera mieux comprise grace e l'exemple'suivant. Toutefois, il
est entendu que 1'exemple ci-aprés est seulement présenté

& titre d'illustration et ne doit pas étre lnterprete comme

: 11m1tant 1 'invention.

si 1l'on entreprenalt de llquefler 21. 800 t
par Jour (base séche) d'un charbon n° 6 de l'IllanlS, dans

un processus ou l'on delale en continu le charbon finement

* divisé avec un solvant a une température de 204 -a 427°C,

15

25

.30

35

£iré de charbon n° 6 de 1'Illinois, le rappbrt'selvant/char~
bon étant de 1,2, et si ensuite on-le-liquéfiait & une
“empérature de 449°C, a une pression relative de 140 kg /cm2
avec un temps de séjour nominal de 40 minutes et en'présence
d‘hydrogéne moléculaire, & raison de 0,04 kg de H2 par kg

de charbon, on obtiendrait par jour 10.900 t de queues

" bouillant & 538°C et au-dessus. Les queues contiendraient

70 % en poids de charbon. Si l'on soumettait alors la moitié

de ces gueues a la gazelflcatlon dans des apparells de

‘gazéification 4 couche entrainée ol 1'on effectue la gazéi-

fication en presence de 0,4 kg de vapeur d'eau par kg de
queues et 0,8 kg de 02 par kg de queues, & une temperature
de 1427°C ‘et & une pression relative de 6, 9JC§Pa, on obtlen—

. drait, apres la réaction-du gaz a 1'eau, sufflsammenL d'hy-

drogéne pour effectuer aussi bien la llquefactlon que -’

- 1'hydrogénation du solvant, en ‘récupérant et en recyclant

1'hydrogéne non converti provenant aussi bien de la ligqué-
faction que de l'hydrogenatlon du solvant. On peut alors
briiler les 5.40Q0 t/Jour de queues qgui restent, dans la
section de combustion de chaudiéres hybrides. On peut alors
utiliser la chaleur de combustion pour produire environ 907
t/h de vapeur'd'eau & 502°C et 10,3:]05793. On peut alors
satisfaire les besoins de vapeur du processﬁs en extrayant
de la vapeur a la pression désirée. On pourrait aussi ’
utiliser des générateﬁrs 3 turbine & vapeur pour produire ’
environ 80 % des besoins en électricité de 1‘insta11ation-

de ligquéfaction. La chaleur restante du gaz de combustion.
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est alors suffisante pour fournlr 80 % des besoins en chaleur

. du processus de 11quefactlon, dans la section de convection

de la chaudidre hybride. Chaque chaudiére effectivement

“utilisée serait congue pour briler 53,5 t/h de queues de

distillation sous vide en engendrant-1,5.109 J/h . . Dans

"le fonctionnement normal, 70 % de la chaleur engendrée
sérviraient & produire de la vapeur et les 30 % restants a

fournir de la chaleur dans la section de convection. On peut

'regler le fonctionnement de la chaudiére hybrlde en recy-

clant du gaz de combustlon, en detournant au gaz de combus-
tlon, ou en faisant varier la quantlte d'air en excés amenée
4 la zone de combustion. Pendant le fonctionnement, il faut

veiller & maintenir, & la paroi du pont une Lemperature de

-1038°C au maxlmum, afin de minimiser ou d'éliminer l'encras-

sement de la zone de convection par la cendre. Il est &
prévoir que'les serpentins de la zone de convection auront .
bes01n d'étre débarrassés de coke tous les 6 mois environ.

. D'aprés ce qul précéde, il semble manifeste que
le procédé perfectlonne selon l‘invention offre plusieurs

avantages par rapport aux procédés anterleurs dans lesquels

‘on utilise des fours de prechauffage pour fournir de la

'_chaleur et/ol on briile du ‘charbon dans des chaudidres &

charbon extérieures pour produire de la vapeur. Par exemple,

. _de'telé fours de préchauffage ne seront plus nécessaires,

25

30

‘ce qu réduira les 1nvestlssements initiaux. En outre, des

étapes de traltement telles que la cokéfaction et la gazel—

~ fication v1sant & donner un gaz combustlble de processus

.tiré de queues de distillation sous vide ne sont plus

nécessaires, ce qui réduit 1° 1nvestlssement initial et
augmente le rendement thermique global du processus. Par
ailleurs, les gaz formés dans 1l'étape de ligquéfaction, et

qui pouvaient &tre briilés comme combustible dans ces fours

ge prechauffage, peuvent maintenant étre vendus comme pro-

" - duit de remplacement du gaz naturel, qui a une valeur

.35

considérable. En outre, etant donné gqu'il se forme beaucoup

de vapeur dans la combustion des queues de distillation
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sous vide dans une chaudiére hybride, la majeure partie

ou la totalité des chaudiéres & charbon qui sont souvent
nécessaires dans le processus de ligquéfaction pour fournir
de ‘la vapeur peuvent étre-éliminées, ce qui réduit les
investissements initiaux. Enfin, la production sur place
d'une partie du besoin total d'énergie électrique du
processus de liquéfaction a pour effet de réduire le prix
de l'énergie achetée et, chose plus importante, constitue
un moyen de faire face aux fluctuations des besoins de
vapeur et de chaleur qui se produisent normalement dans
tous les processus de liquéfaction par l'achat de quantités
variables d'énergie & un réseau de distribution d'dlectri-
cité, ce qui réduit les investissements initiaux nécessités
par les procédés de remplacement sur le site, nééessaires
pour assurer ce mécanisme de maitrise des fluctuations

d'énergie. :
On a décrit 1'invention 3 propos de modes

d'éxécution particuliers, mais le praticien moyen comprendra
qu'elle se préte & des variantes qui ne sont pas nécessaire-
ment décrites ici dans leur détail et qui font malgré tout
partie de la présente invention. '
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" Revendications

1. Procédé pour la ligquéfaction de matiéres
carbonées solides, de préférence de charbon, dans lequel
on délaie la matiére carbonée solide avec un solvant ou
diluant, on préchauffe ‘Ia bouillie puis on la soumet a des
conditions de liquéfaction pour obtenir un produit gazeux,
un produit liquide et des queues normalement solides, carac-
térisé en ce qu'on préchauffe la bouillie dans la section
de convection d'une chaudiére hybride eé?t:ﬁle une partie
des gqueues a 1'état liquide ou solide dans la section de
combustion de 1a chaudiére hybride. _
° 2. Procédé selon la revendication 1 caractérisd
en ce qu'il comprend la combinaison des étapes suivantes, ’
qui consistent & :
a) réunir une matiére carbonée solide finement divisée, de
préférence du charbon, & un solvant ou diluant pouf former
une bouillie, '
b) préchauffer la bouillie dans la section de convection
d'une chaudiére hybride, )
¢) maintenir la bouillie préchauffée & une température et
a4 une pression élevées, pendant un temps suffisant pour
liquéfier au moins une partie de 1la matiére carbonéde solide
et obtenir ainsi uncproduit normalement gazeux, un produit
normalement ligquide et des qﬁeues normalement solides,
d) séparer les produits gazeux, iiquide et solide,
e) séparer les queues normalements solides en au moins
deux fractions,
f) briler au moiﬁs une partie des queues provenant de
1'étape e) dans la section de combustion de 1a chaudiére
hybride, et gazéifier l'autre partie pour obtenir de 1 'hy-
drogéne et, _ /
g) faire fbnctionner’la chaudiére hybride de fagon telle qu'’au
moins une partie du gaz. provenant de la combustion des
‘queues entre en contact avec la bouillie provenant de 1'étape
a) dans la section'de convection de 1la chaudiére'hybride.

3. Procédé selon l'une des revendications 1 ou
2, caractérisé en ce que l'on régle les conditions de liqué-
faction de maniére & obtenir des queues normalement solides
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contenant environ 60 & 90 % en poids de carbone.

4. Procédé selon 1l'une quelconque des revendi-
cations 1 & 3, caractérisé en ce que l'on briille, dans la
section de combustion de la chaudiére hybride, environ 40 a
100 % des queues normalement solides.

5. Procédé selon la revendication 4, caracté-
risé en ce que l'on gazéifie le reste des queues pour obte-
nir de 'l‘'hydrogéne.

6. Procédé selon 1l'une quelcongue des revendi-
cations 1 & 5, caractérisé en ce que l'on produit de la
vapeur d'eau, dans la section de rayonnement de la chaudiére
hybride, en une quantité suffisante pour couvrir tous les
besoins en vapeur et pour engendrer au moins une partie de
1'énergie électrique nécessaire au fonctionnement du proces-
sus de ligquéfaction.

7. Procédé selon 1'une quelconque des revendi-
cations 1 & 5, caractérisé en ce que l'on brile aussi, dans
la chaudiére hybride, un combustible classique.

8. Produits gazeux, liquides et/ou solides,
caractérisés en ce gu'ils sont obtenus par le procédé selon

1'une quelcongue des revendications 1 a 7.
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