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(i ) 

ÉTAT ACTUEL DES RECHERCHES SUR L'HYDROGÉNATION SIMULTANÉE DU 

CHARBON ET DES HUILES LOURDES DÉRIVÉES DU PÉTROLE 

par 

J. Monnier* 

RÉSUMÉ 

Ce rapport traite de l'hydrogénation simultanée du charbon et 

des huiles lourdes dérivées du pétrole. On y décrit différents pro-

cédés d'hydrogénation simultanée ainsi que l'utilisation de cataly-

seurs et d'additifs. La bibliographie contient de nombreuses référen-

ces d'articles scientifiques, de brevets et de rapports techniques. 

*Chercheur scientifique, Laboratoire de recherche sur le traitement 

des hydrocarbures, Laboratoires de recherche sur l'énergie, Énergie, 

Mines et Ressources Canada, Ottawa, KlA 001 



(ii) 

REVIEW OF THE COPROCESSING OF COAL AND HEAVY 

OILS OF PETROLEUM ORIGIN 

by 

J. Monnier* 

ABSTRACT 

The present report reviews the various simultaneous cohydro-

genation processes that are cUrrehtly being recomménde'd for coal and 

heavy oils of petrolaum'origin. The different coProcessing séhemeé 

are.. described, and the utilization of various catalysté and 'additives 

is-discussed: ' A comprehénsiVe bibliography of recent papers, patents' 

and research reports is presented. ' - 

*Research Scientist, i  Hydrocarbon Processing Research Laboratory, 

Energy , Research Laboratories, CANMET,. Energy, Mines,, and . Resources 

Canada, Ottawa, KlA 0G1 
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INTRODUCTION 

L'hydrogénation simultanée du charbon et des 

huiles lourdes dérivées du pétrole est une 

nouvelle façon de procéder à l'hydrocraquage des 

bitumes et des résidus de distillation, à la 

liquéfaction du charbon et à l'élimination des 

hétéroatomes. On donne un aperçu du cotraitement 

des hydrocarbures d'après des renseignements tirés 

d'articles scientifiques, de brevets et de rap-

ports de recherche. Dans la première section, on 

présente les travaux de défrichage de Boomer et 

Saddington. Aux sections suivantes, on décrit les 

projets en cours à l'Alberta Research Council 

ainsi que divers procédés de cotraitement, par 

exemple la solvolyse et le procédé COIL. On 

traite aussi de la solubilisation à haute pres-

sion du charbon des résidus de distillation. 

TRAVAUX DE DÉFRICHAGE DE 
BOOMER ET SADDINGTON 

En 1935, Boomer et Saddington ont été les 

premiers à tenter d'utiliser des solvants dérivés 

du pétrole pour liquéfier le lignite et les char-

bons subbitumineux et bitumineux de l'Alberta (1). 

Ils ont mélangé du bitume brut de McMurray avec 

une quantité égale de charbon bitumineux de 

Pincher Creek qu'ils ont chauffé entre 425 et 

450°C dans des autoclaves oscillants pendant 3 à 

8 h, sous une pression initiale de 7 MPa de H 2 

 (mesurée à la température ambiante). Le cataly-

seur utilisé était de l'oxyde molybdique (5 % de 

la masse de charbon). Des produits furent sépa-

rés par distillation et par extraction à l'éther 

éthylique. A 425°C, on parvenait à une conver-

sion de 50 % du charbon en liquide et en gaz, 

avec hydrocraquage simultané du bitume. 

Au cours d'essais effectués avec des mé-

langes charbon-tétraline, Boomer et Saddington ont 

mis au point deux catalyseurs très efficaces: 

l'oxyde molybdique et un mélange 50 % molaire en 

oxyde ferrique et 50 % molaire en oxyde chromique. 

Selon ces chercheurs, le catalyseur à deux métaux 

donne une meilleure conversion du charbon, alors 

que l'oxyde molybdique donne un produit mieux ré-

parti, contenant moins de brai. 

RECHERCHES EN COURS À 
L'ALBERTA RESEARCH COUNCIL 

On effectue présentement à l'Alberta 

Research Council (ARC) des recherches poussées sur 

le cotraitement du charbon et du bitume. 

Moschopedis, Speight* et leurs collaborateurs du 

département de recherche sur le charbon (ARC) ont 

étudié la liquéfaction des charbons bitumineux et 

subbitumineux de l'Alberta dans des liquides dé-

rivés du pétrole comme le bitume de la Suncor 

tirés des sables bitumineux de l'Athabasca, le 

pétrole lourd de Lloydminster, le gazole de coke 

de la Suncor et les malthènes tirés du bitume de 

la Suncor (2,3,4,5,6,7). 

Ces liquides diffèrent de bien des façons 

des huiles dérivées du charbon (6). Comme on le 

voit au Tableau 1, l'aromaticité de ces matériaux 

lourds est environ de 27 à 30 % en masse alors que 

celle des huiles anthracéniques dérivées du char-

bon est supérieure à 80 %. De plus, leur rapport 

atomique hydrogène - carbone est le double de 

celui de l'huile anthracénique. Ils ont cependant 

une teneur en soufre élevée (de 3,3 à 4,3 % en 

masse) en comparaison de l'huile anthracénique 

(inférieure à 1 % en masse). 

Les essais de cotraitement ont été ef-

fectués dans des autoclaves de 300 et 1 000 cm 3 , 

avec une charge d'alimentation composée de 2,5 g 

d'huiles lourdes par gramme de charbon pulvérisé 

exempt d'humidité et de cendres (EHC) (dans un 

autoclave de 1 L, on traitait 175 g d'hydro-

carbure). La pression initiale de H 2  dans le 

réacteur variait de 6,8 à 10 MPa; on chauffait en-

suite le récipient à une température constante, 

entre 385 et 420°C, pendant environ 1 h. Toute-

fois, le faible taux de chauffe de l'autoclave 

(environ 3,5 à 4,5°C/min.) jouait sur la précision 

du temps de réaction vu qu'il pouvait y avoir déjà 

eu hydrocraquage avant que la température 

souhaitée ne fut atteinte. 

Moschopedis et ses collaborateurs ont 

étudié à la fois le craquage thermique et l'hydro-

craquage catalytique des mélanges charbon-huile. 

Ils ont essayé deux catalyseurs: Fe 20 3  (3 % en 

*Présentement à l'Exxon Research and Engineering  

Company,  Linden, New Jersey 



Charge 	 Composition (% en masse) 	H/C 	Aromatieité 

C(%) S 	 8 H 	 0  

Huiles 	. 	92,10 	5,35 	0,96 	1,13 	0,55 	0,70 	80,1 

anthracéniques • 

Charbon de 

Forestburg ,  

Charbon de 

Wabamun (Mine 

Highvale) ,  

70,76 	4,28 	0,59 	22,55 	1,82 	0,73 

73,3 	4,6. 	0,4 	20,7 	1,0 	0,75 

Charbon no 6 	82,95 	6,03 	1,36 	7,99 	1,67 	0,87 

de l'Illinois. 

Huiles résiduelles 89,93 	7,35 	1,09 

de CCF 

0 ,99 	0,44 	0,98 

Résidus de 

distillation 

SOUS vide de 

Cold Lake 

78,6 	9,3 	5,5 	5, 9 	0,60 	1,42 

Huiles lourdes 	83,75 	10,94 	3,55 	1,47 	0,27 	1,57 	27,1 

de Lloydminster 

Bitume 	 84,18 	10,31 	4,33 	0,78 	0,40 	1,47 	29,9 

(Dépôt de sables 

bitumineux de 

• l'Athabasca) 

Malthines tirés 	134,24 	11,05 	4,01 	0,67 	0,02 	1,57 	28,0 

du bitume 
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TABLES 

Tableau 1 - Analyse des charges d'alimentation (6,33,37) 

•sans humidité et sans cendre 

Tableau 2 - Détermination des produits de cotraitement - 

Alberta Research Council (6) 

Produits gazeux: 	 Dosage par chromatographie gazeuse. 

Fraction naphta-eau: 	Distillation à pression atmosphérique 

(20 à 195°C) 

Huiles moyennes: 	 Distillation (0,1 à 0,2 mm Hg) de 30 à 200°C. 

Points d'ébullition équivalents de 195 à 420°C. 

Huiles lourdes: Extraction des résidus de distillation au tolu-

ène, au benzène et au pentane; les huiles lour-

des solubles dans le pentane sont séparées à 

l'hexane des résines sur terre de Fuller. 

Résines: Extraction des résidus de distillation au tolu-

ène, au benzène et au pentane; les résines solu-

bles dans le pentane sont séparées au THF des 

huiles lourdes sur terre de Fuller. 

Asphaltènes: 	 Extraction des résidus de distillation au tolu- 

ène, au benzène et au pentane; insolubles dans 

le pentane. 

Préasphaltènes: 	 Extraction des résidus de distillation au tolu- 

ène et à la pyridine; insolubles dans le toluène 

et solubles dans la pyridine. 

Catalyseurs, charbon 	Extraction des résidus de distillation au tolu- 

inaltéré, coke, cendres: 	ène et à la pyridine; insolubles dans le toluène 

et dans la pyridine.  
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masse de charbon EHC) et oxydes de cobalt - moly-

bdène sur extrudat d'alumine (environ 10 % en 

masse) (2,5,6,7). 

Les produits étaient identifiés selon les 

méthodes décrites au Tableau 2. On calculait le 

rendement de la conversion du charbon en faisant 

la différence entre les masses de solide dans 

l'autoclave avant et après chaque essai, à 

l'exclusion du catalyseur et des matières miné-

rales. Les chercheurs de l'ARC ont aussi effectué 

des expériences à blanc en traitant par hydro-

craquage la charge d'alimentation liquide dans les 

mêmes conditions de fonctionnement afin de cal-

culer la contribution du charbon dans la réparti-

tion des produits. 

Les résultats des expériences d'hydro-

craquage catalytique indiquent que la conversion 

du charbon et la répartition des produits sont 

toutes deux modifiées par le type de charbon et 

le type de solvant ainsi que par les conditions 

de fonctionnement. 

Lors du traitement du charbon d'Ardley 

avec du pétrole lourd de Lloydminster à 1100°C, 

95 % des produits pétroliers moyens bouillaient à 

moins de 377°C, proportion obtenue à 432°C pour 

le charbon de Judy Creek et à 367°C pour le char-

bon de Fox Creek (7). On a cependant besoin de 

plus de données pour établir la relation entre la 

conversion et la répartition des produits, et les 

caractéristiques des différents charbons. 

On a trouvé que le pétrole lourd de 

Lloydminster et le bitume de la Suncor étaient des 

solvants très efficaces pour liquéfier le charbon 

subbitumineux "B" de Wabamun à 400°C sous une 

pression de 10 MPa de H 2 . On obtenait dans les 

deux cas des répartitions semblables des produits: 

19 à 22 % en masse de naphta, 24 à 25 % en masse 

d'huiles semi-fluides et 46 à 49 % en masse 

d'huiles à point d'ébullition supérieur à 420°C 

(6). 

Lors du cotraitement, les gaz produits 

ne se composent pas uniquement d'hydrocarbures 

légers, CH4' C2H6' C2H4' et  C3H8' mais aussi de 

CO 2' de CO et de H2S par suite de la désoxy-

génation et de la désulfuration des produits 

liquides. De plus, la présence d'un catalyseur 

minimise d'habitude la formation de coke. 

Les résultats obtenus à l'ARC laissent 

supposer que l'addition de charbon provoque sur-

tout un accroissement de la fraction préasphaltène 

dans les produits (6,7). Toutefois, en se servant 

de malthènes dérivés du bitume, on observait une 

augmentation de 35 % du naphta, alors que les 

volumes d'extraits et d'huiles semi-fluides 

n'augmentaient que légèrement. Avec de l'huile 

anthracénique dérivée du charbon, il n'y avait 

augmentation du rendement en liquide que dans la 

fraction à point d'ébullition supérieur à 420°C. 

Par contre, au cours des expériences à blanc ef-

fectuées avec des solvants dérivés du pétrole, la 

répartition des produits montrait qu'il se formait 

plus d'extraits et moins d'huiles semi-fluides. 

L'addition d'une petite quantité de H 23 

(10 % de la masse de charbon) diminue la produc-

tion d'hydrocarbures volatils (7). Moschopedis 

et ses collaborateurs n'ont cependant pas observé 

d'augmentation de la conversion du charbon en pré-

sence de H 23. 

PROCÉDÉ COIL 

A l'Hydrocarbon Research Inc. (HRI), on 

est en train de mettre au point le procédé COIL 

d'hydrocraquage catalytique de mélanges de charbon 

et d'huiles (8). Cette compagnie compte déjà à 

son crédit le procédé H-COAL de liquéfaction du 

charbon et le procédé H-OIL d'hydrocraquage du 

pétrole lourd. D'après les résultats obtenus en 

laboratoire, l'HRI soutient que le cotraitement 

diminue, plus que l'on ne s'y attendait, la frac-

tion de produits insolubles dans le benzène ainsi 

que la teneur en soufre des liquides à point 

d'ébullition supérieur à 204°C. Grâce à ces 

avantages, le procédé COIL demande des conditions 

beaucoup moins dures que les procédés comme l'hy-

drocraquage du bitume et la liquéfaction du char-

bon. Des essais en micro-autoclave effectués avec 

du charbon subbitumineux de l'ouest canadien et 

des résidus de distillation du pétrole de 

Lloydminster ont produit 10 à 30 % en volume de 

naphta et 15 à 35 % en volume de carburant diesel. 

L'hydrogène nécessaire au procédé COIL est produit 

par oxydation des résidus de distillation et récu-

péré à la sortie des gaz. 
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Chervenak et Johanson de l'HRI ont 

traité, en lit bouillonnant, les mélanges formés 

d'une partie de charbon No. 6 de l'Illinois et de 

1 à 2 parties de résidus de distillation sous vide 

de pétroles du Koweit (93 % des matières ayant un 

point d'ébullition supérieur à 525 °C) (9). La 

température du réacteur était de 450°C et la pres-

sion partielle d'hydrogène, de 15 MPa. On ajou-

tait à la charge d'alimentation un catalyseur com-

mercial de cobalt-molybdène. Environ 66 % en 

masse du produit consistait en distillats pétro-

liers à point d'ébullition inférieur à 525°C et 

contenant au moins 4 atomes de carbone, le rende-

ment de la conversion du charbon étant de 94 %. 

Ces résultats se comparent favorablement au rende-

ment en distillats obtenus lors de l'hydrocraquage 

des résidus de distillation. 

Une partie des distillats lourds peuvent 

être recyclés de façon que la fraction des solides 

dans le réacteur constitue entre 10 et 25% de la 

masse totale d'hydrocarbures présents. 

AUTRES CATALYSEURS ET PROCÉDÉS 

On a délivré deux brevets à l'Exxon Re-

search and Engineering Company protégeant les 

catalyseurs suivants solubles dans l'huile, utili-

sables pour le cotraitement: acide phosphomoly-

bdique et naphténates de molybdène, de vanadium 

et de chrome (sels d'acides carboxyliques dérivés 

des naphtènes). 

Dans le premier brevet, Aldridge et 

Bearden décrivent des expériences consistant à 

chauffer une boue constituée de 50 % en masse de 

bitume de l'Athabasca et de 50 % en masse de char-

bon de maille 74 pm de Wyodak dans un autoclave 

de 300 cm 3 à 440°C, sous une pression de 13,8 MPa 

de H2 pendant 60 min (10). L'addition, sous forme 

de naphténate de Mo, de 837 ppm de molybdène en 

fonction de la masse de la charge d'alimentation 

en hydrocarbures, augmentait de 20 % le rendement 

en liquide jusqu'à une valeur de 84,3 % en masse 

de la charge de carbone totale, et diminuait de 

60 % la formation de coke qui tombait à 8,8 % en 

masse. Les concentrations de fer, de vanadium et 

de nickel diminuaient fortement: la teneur com-

binée en métal devenait de 13 ppm en comparaison  

de 423 ppm dans le bitume de l'Athabasca. 

Le second brevet décrivait des essais ef-

fectués d'abord avec un mélange de gaz contenant 

90 à 96 % molaire de H2  et' 4 à 10% molaire de 

H2S. Une boue de charbon et de bitume en pro-

portion 1:1 était traitée à 440°C, sous 13,8 MPa 

pendant 90 min en présence de 200 ppm de molybdène 

(11). On faisait aussi des expériences, en 

l'absence de charbon, d'hydrocraquage du bitume 

dans les mêmes conditions de traitement. En ap-

portant une correction tenant compte de la contri-

bution du bitume à la répartition des produits, 

ces chercheurs ont trouvé que le charbon est sur-

tout converti en naphta (C 4  à 193°C) et en dis-

tillat léger (193 à 343 0 C), soit respectivement 

57 et 21 % en volume des liquides formés, le reste 

ayant un point d'ébullition supérieur à 343°C. 

Ces résultats remarquables sont probablement dus 

à une forte dispersion du catalyseur de molybdène, 

à une température de réaction assez élevée et à un 

long temps de réaction. Il se peut cependant que 

cette méthode, consistant à soustraire la contri-

bution du bitume des produits obtenus par cotrai-

tement afin d'obtenir celle du charbon, soit trom-

peuse, car elle suppose que la réactivité du bi-

tume n'est pas modifiée par la présence du char-

bon. 

Ce brevet décrit aussi un procédé en deux 

étapes au cours duquel le bitume est d'abord hy-

drocraqué pendant 1 h à 440°C sous 13,8 MPa, avant 

d'être hydrogéné en présence d'une quantité égale 

de charbon de Wyodak pendant 30 min dans les mêmes 

conditions (11). Au cours des deux étapes, le 

catalyseur d'hydrocraquage est l'acide phospho-

molybdique; la concentration de molybdène est 

d'environ 200 ppm. Une comparaison des deux pro-

cédés décrits dans ce brevet indique que celui à 

deux étapes produit plus de résidus de distilla-

tion à point d'ébullition supérieur à 540°C (17 % 

contre 13 %) et plus de produits de carbonisation 

(5,5 % contre 1,5 %) que le procédé à une seule 

étape, probablement à cause d'un temps de contact 

plus court entre le charbon et le bitume. La con-

sommation d'hydrogène est cependant inférieure de 

12 % dans le procédé à deux étapes comme le lais-

sait supposer la masse moléculaire plus élevée des 

produits. 
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Selon un brevet qui est la propriété de 

l'United Oil Products Inc. (12) il est possible 

d'hydrocraquer un mélange de charbon et de pétrole 

brut avec un catalyseur sans support, consistant 

en un complexe organométallique ou en sel métal-

lique d'un acide organique, à 390°C et sous 

17,2 MPa. Les essais de traitement discontinu en 

autoclave décrits par Gatsis portent sur un mélan-

ge de 2:1 de pétrole brut étêté de Boscan et de 

charbon n
o 6 de l'Illinois. Le catalyseur de 

l'hexacarbonyle de molybdène à 7 % en masse est 

prétraité in situ à 300°C, sous 7 MPa d'un mélange 

10 % molaire de H 2S et 90 % molaire de H 2' 
On 

parvient à convertir environ 70 % du charbon. Les 

produits sont extraits à l'isopentane et au toluè-

ne. La fraction contenant les solides et le cata-

lyseur peut être recyclée dans une nouvelle char-

ge d'alimentation. Les métaux comme le nickel et 

le vanadium sont complètement éliminés des liqui-

des (teneur en métal inférieure à 10 ppm); les ma-

tières insolubles dans l'heptane comptent pour 

moins de 0,3 %. 

Rosenthal et Dahlberg proposent d'utili-

ser comme catalyseur des oxydes de cobalt-moly-

bdène, de nickel-molybdène et de nickel-tungstène, 

sur support de silice-alumine dans un procédé de 

cotraitement en deux étapes mises au point à la 

Chevron Petroleum of California (13,14). A la 

première étape, le charbon est dissous dans une 

quantité égale de pétrole lourd de 425 à 455°C 

sous une pression supérieure à 10 MPa de H 2 . 

L'effluent subit ensuite un hydrocraquage cataly-

tique de 340 à 400°C. Rosenthal et Dahlberg pré-

sentent des données obtenues par cotraitement de 

charbon pulvérisé de River King avec du pétrole 

brut étêté de Kern River contenant environ 40 % 

de brai. La dissolution, effectuée à 455°C sous 

16,5 MPa, est suivie de l'hydrocraquage à 400°C 

sur lit fixe de pastilles d'alumine imprégnées 

d'un mélange 10 % en masse de Ni et de 24 % en 

masse de W. La vitesse spatiale des hydrocarbures 

est de 1 h
-1 dans le dissolveur et de 0,4 h

-1 
dans 

le réacteur. Les produits liquides (65 %) ont un 

point d'ébullition inférieur à 345°C et moins de 

5 %, supérieur à 540°C. Les teneurs en soufre et 

en azote des combustibles liquides sont respec-

tivement inférieures à 0,02 et 0,23 % en masse. 

Titova et ses collaborateurs ont fait 

dernièrement un compte rendu d'études comparatives 

sur l'utilisation de différents catalyseurs pour 

cotraiter des résidus de distillation (à point 

d'ébullition supérieur à 240°C) et des charbons 

d'origine russe (15,16,17). Les conditions ex-

périmentales étaient: chauffage à 425°C pendant 

2 h sous une pression d'hydrogène initiale 5 MPa. 

On obtenait le rendement le plus élevé, environ 

82 %, avec un catalyseur fait de particules de 

charbon imprégnées de 0,2 % en masse de Mo +6 

 [d'une solution (NH
4 ) 2Mo0 4 I et de 0,75 % de 

Fe+3 [de Fe
3 (S04 ) 2 ]. Dans ce cas, 34 % des pro-

duits liquides avaient un point d'ébullition in-

férieur à 300°C. 

Kotowski a décrit la production d'essence 

et de carburants diesel par traitement de charbon 

bitumineux en présence de mazout (point d'ébul-

lition de 348°C, indice de Conradson de 9,05 %, 

teneur en asphaltène de 2,93 %), et d'un cataly-

seur de Fe-Ni-Co-V (18). Le rapport initial pé-

trole-charbon était d'environ 1,5 et la concentra-

tion en catalyseur, 3 % en masse de la charge 

d'hydrocarbures. L'hydrogénation était effectuée 

de 420 à 440°C sous une pression de 9 à 11 MPa. 

Environ 12 % des hydrocarbures liquides produits 

avaient un point d'ébullition compris entre 40 et 

200°C, 32 % de 200 à 350°C et 41 % au-dessus de 

350°C. 

COTRAITEMENT À LA PRESSION 
ATMOSPHÉRIQUE: TRAITEMENT 

PAR SOLVOLYSE 

Au Japon, on est en train de mettre au 

point en laboratoire (19,20) un procédé de 

volyse permettant de dissoudre le charbon 

l'asphalte ou les résidus de distillation. 

expériences sont effectuées dans deux usines 

pilotes dont les capacités respectives de traite- 

ment sont de 1 et de 36 t d'hydrocarbure par jour. 

A la première étape du traitement par 

solvolyse, une partie de charbon est dissoute dans 

3 parties d'asphalte à 390°C, sous 100 kPa de H 2 

 ou de N2 . Il s'agit, selon Arita et ses colla-

borateurs, de la température donnant un rendement 

de première étape optimum car il y a moins de 

polycondensation dans l'asphaltène et de for- 

sol-

dans 

Ces 



mation de gaz (21,22). La dissolution du charbon 

demande en général un temps de séjour inférieur à 

60 min. 

Le brai de solvolyse, c.-à-d. l'effluent 

de première étape dont sont éliminées les matières 

solides, est ensuite hydrocraqué sur catalyseur, 

ce qui donne les carburants liquides. A la se-

conde étape, la température est maintenue à 400°C 

et la pression inférieure à 20 MPa de H 2. Le 

temps de séjour du brai est d'environ 3 h. Comme 

catalyseur d'hydrocraquage, les chercheurs japo-

nais ont essayé des oxydes de nickel-molybdène, de 

cobalt-molybdène et de nickel-tungstène, impré-

gnés sur alumine (le rapport catalyseur: brai est 

de 9,0). Le catalyseur Ni-Mo donne les meilleurs 

résultats. On a aussi trouvé que les zéolithes 

et d'autres catalyseurs commerciaux sont eux aussi 

acceptables. De plus, il y a hydrodésulfuration 

et hydrodénitrogénation des liquides (élimination 

de 60 à 90 % de soufre et de 40 à 70 % d'azote). 

Une partie des produits liquides peuvent être re-

cyclés à la première étape afin de solubiliser 

davantage de charbon et de diminuer la consom-

mation d'asphalte. 

Les gaz, surtout du méthane, de l'éthane 

et du propane, forment moins de 10 % des produits, 

on trouve aussi des oléfines ainsi que du H
2S. 

Il se forme du monoxyde et du dioxyde de carbone 

lorsque des charbons de bas rang sont liquéfiés. 

Le brai de solvolyse se compose en partie de 

paraffines normales comportant de 15 à 23 atomes 

de carbone. 

À la première étape, les chercheurs japo- 

nais ont essayé divers additifs dans le 

d'améliorer le rendement en liquide; ils 

trouvé que le carbonate de calcium était très 

ficace. Ils ont aussi fait des recherches sur 

catalyseurs jetables, par exemple les oxydes, 

hydroxydes et les sulfures de fer ainsi que 

mélanges de minerais de fer et de soufre; tous 

catalyseurs favorisaient la dissolution du char-

bon. 

Des expériences ont montré que le charbon 

où la teneur en carbone allait de 80 à 85 % en 

masse était les plus propices à la solvolyse. Les 

charbons très fusibles sont convertis plus facile-

ment que les charbons infusibles. La conversion  

est améliorée par la lixiviation du charbon à 

l'acide dilué. De même, un prétraitement ther-

mique des charbons en présence d'éthylène et 

d'autres oléfines améliorent le rendement en li-

quide. Les chercheurs japonais ont tous aussi 

observé qu'un traitement thermique de l'asphalte 

améliore la dissolution du charbon. 

Des brevets japonais décrivent des procé-

dés analogues à la solvolyse du charbon. D'après 

l'un d'eux, le charbon est liquéfié par extraction 

au brai de pétrole hydrogéné à pression élevée sur 

catalyseur de nickel-molybdène (23). Le chauffage 

d'un mélange contenant deux parties de brai hydro-

géné et une partie de charbon de 370 à 390°C, sous 

100 kPa, pendant 60 min donne une conversion du 

charbon atteignant 88 %. 

Dans un procédé analogue mis au point par 

l'Osaka Gas Co. Ltd.,  de petites particules de 

charbon (diamètre de 50 à 10 000 on) sont ajou-

tées à des résidus de distillation de pétrole brut 

(24). La boue obtenue subit ensuite un traitement 

thermique à 420°C sous 1,5 MPa pendant 3 h, ce qui 

donne des carburants liquides. 

La Mitsubishi Chemical Industries Co.  

Ltd. a aussi pris un brevet sur le procédé de type 

solvolyse (25,26,27). À la première étape, une 

partie de charbon de bas rang est chauffé pendant 

30 min à 400°C avec deux parties d'huile à base 

d'asphalte. L'effluent est ensuite mélangé avec 

une quantité égale d'asphalte, puis chauffé pen-

dant 30 min à 400°C. À l'étape finale, le brai 

est hydrogéné en mazout pendant une période attei-

gnant 3 h sur catalyseur de cobalt-molybdène sous 

une pression de 20 MPa. 

SOLUBILISATION DU CHARBON 
À PRESSION ÉLEVÉE 

Des chercheurs de la Nippon Oil Co. Ltd. 

ont proposé une version à pression élevée du 

traitement par solvolyse (28). Le charbon est 

liquéfié par extraction à 1400°C sous 6 MPa dans 

un solvant qui est préparé par un traitement à 

étapes multiples comprenant la pyrolyse du naphta 

à 850°C, le traitement thermique pendant 2 h de 

l'huile obtenue à la première étape à 350 et 400°C 

sous 1,5 MPa et, enfin, la distillation par déten-

te et l'hydrogénation partielle des distillats à 

but 

ont 

ef-

des 

les 

des 

ces 
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300°C sous 7 MPa de H2 . Avec une charge cons-

tituée d'un mélange de 80 % en masse d'huile et 

20 % en masse de charbon, on obtient une conver-

sion d'environ 85 % du charbon. 

La Mobil Oil Corporation a aussi mis au 

point un procédé en deux étapes analogue au trai-

tement japonais par solvolyse à pression élevée. 

Les essais, décrits dans divers brevets, montrent 

que les résidus, obtenus par distillation d'ef-

fluents d'une unité de craquage fluide (CCF), peu-

vent être utilisés comme solvant pour la liquéfac-

tion du charbon (95 % de ces huiles ont un point 

d'ébullition compris entre 255 et 485°C) (29,30, 

31,32). A cause de leur forte aromaticité, les 

huiles résiduelles de CCF sont très appropriées à 

la solubilisation du charbon. Du lignite et des 

charbons bitumineux à haute teneur en matières 

volatiles, mélangés avec les huiles résiduelles 

de CCF, étaient convertis à 90 % en liquide à une 

température de 400°C sous une pression de 10 MPa 

de H2 . Il ne s'agit pas d'un procédé cataly-

tique. 

Yan et Espenscheid de la Mobil  ont ef-

fectué des expériences dans des autoclaves de 
• 300 cm3  a une pression initiale de 

112 de 

101 kPa à une température de 315 à 425°C (33). A 
la température réactionnelle, les pressions fina-

les mesurées atteignaient 6,9 MPa. Les expé-

riences étaient semi-discontinues et un régulateur 

de contre-pression maintenait constante la pres-

sion dans l'autoclave. Les huiles, les asphalté-

nes et les préasphaltènes étaient séparées par ex-

traction à la pyridine et au benzène. Ces cher-

cheurs soutiennent que la plupart des huiles rési-

duelles de CCF étaient récupérées du benzène par 

précipitation des liquides dérivés du charbon avec 

un solvant non polaire, l'octane normal. La récu-

pération était complète après une série de traite-

ments au benzène et à l'octane. On a aussi ef-

fectué des études comparatives en se servant de 

goudron de charbon à point d'ébullition supérieur 

à 370°C. 

On a aussi trouvé que les huiles rési-

duelles de CCF étaient de bons donneurs d'hydro-

gène et qu'il s'agissait de solvants appropriés à 

la liquéfaction du charbon. On obtenait des pro-

duits de meilleure qualité avec ces huiles qu'avec  

un solvant dérivé du charbon, car le rapport pro-

duits solubles - produits insolubles dans le ben-

zène y était d'environ 0,66 en comparaison de 0,07 

dans le goudron de houille. Les résultats tirés 

d'essais semi-discontinus effectués sous 1,4 MPa, 

indiquaient que le traitement à basse pression 

diminuait la conversion et augmentait le rendement 

en gaz. Au contraire, les pressions élevées aug-

mentaient la production de liquide et l'élimina-

tion d'oxygène sous forme de CO 2  plutôt que de 

1120 ' diminuant la consommation de 11 2 . 

PROCÉDÉS THÉORIQUES DE COTRAITEMENT 

Les brevets suivants de la Mobil Oil 

Corporation décrivent des procédés de cotraitement 

qui n'ont pas encore fait leurs preuves expérimen-

talement mais qui sont intéressants. 

Dans un procédé à deux étapes proposé par 

Yan, des huiles lourdes contenant plus de 75 % en 

masse de matière à point d'ébullition supérieur à 

371°C sont viscoréduites dans une première étape 

et, ensuite, utilisées comme solvant de liquéfac-

tion de lignite et de charbon subbitumineux (34). 

Pour minimiser la formation de coke, les deux 

étapes s'effectuent à des températures différentes 

afin de profiter de la tendance différente des 

huiles lourdes et du charbon à la cokéfaction. 

Les températures proposées pour les étapes 1 et 2 

sont respectivement de 500°C et de 425°C; pour les 

deux étapes, la pression est d'environ 4 MPa. 

Pour réussir une conversion minimum de 60 %, le 

temps de séjour des huiles lourdes à l'étape 1 est 

inférieur à 2 h. A l'étape 2, le charbon consti-
tue 30 % en masse de la charge d'alimentation. 

Lorsque la plupart du charbon est liquéfié, les 

produits sont séparés par désasphaltage au solvant 

et par distillation. Les métaux sont éliminés des 

hydrocarbures liquides. 

On a aussi proposé des zéolithes échan-

gées avec terres rares comme catalyseurs de co-

traitement visant à produire des oléfines légères, 

des distillats, des gazoles légers et lourds ainsi 

que des résidus ayant une teneur réduite en métaux 

à partir d'une charge d'alimentation contenant 60 

à 80 % en masse d'huiles lourdes (35). L'hydrocra-

quage s'effectue de 427 à 524°C sur zéolithe 
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échangée de type X, Y ou ZSM-5 sur support de gel 

de silice ou de co-gel formé de gel de silice ou 

d'un oxyde métallique approprié. La pression de 

réaction est fixée au-dessus de 300 kPa et la con-

centration du catalyseur dans le réacteur varie 

de 5 à 10 % en masse de la charge d'alimentation 

en huiles et en charbon. 

Yan a aussi proposé d'ajouter des par-

ticules fines (diamètre de 50 à 2000 IO) de char-

bon bitumineux "A" pour améliorer la viscoréduc-

tion des huiles lourdes comme les résidus de dis-

tillation sous vide léger des pétroles arabes 

(36). La température de réaction est fixée de 425 

à 510°C et la pression partielle de H 2  atteint 

13,6 MPa. Il peut être avantageux d'ajouter de 

la vapeur pendant traitement. 

SOMMAIRE 

L'hydrogénation simultanée de charbon et 

d'huiles lourdes dérivées du pétrole produisent 

davantage d'hydrocarbures liquides que la liqué-

faction du charbon. Le cotraitement exige donc  

des conditions moins poussées de température et 

de pression. Même à la pression atmosphérique, 

le charbon est partiellement soluble dans 

l'asphalte. De plus, il y a moins de cokéfaction 

vue l'abaissement des températures de réaction. 

Certains des procédés de cotraitement décrits ci-

dessus demandent l'utilisation de catalyseurs à 

base de métaux de transition comme le nickel, le 

cobalt, le fer et le molybdène. La mise au point 

de meilleurs catalyseurs et additifs devraient 

cependant se poursuivre afin d'améliorer la pro-

duction de carburants liquides de grande qualité. 

L'évaluation du catalyseur demande aussi une dé-

termination plus détaillée des proportions 

d'hydrocarbures aromatiques, cycliques et olé-

finiques produits. 
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