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On a trouvé, d’aprés la présente invention,
que les métaux obtenus i Pétat pur par dé-
composition thermique de leurs composés
carbonyliques représentent d’excellents ma-

5 tériaux pour la préparation de catalyseurs,
par exemple pour la synthése de 'ammo-
niaque. Gomme ces métaux ne sont pas souillés
par du souffre, du phosphore, du silicium ou
d’autres impuretés analogues, on obtient des

1o catalyseurs qui fournissent. des rendements,
par exemple en ammoniac, &evés et restant
longtemps constants, pourvu que les sub-
stances soumises & la réaction et, de préfé-
rence, aussi les parties chaudes des appareils
15 qui entrent en contact avec elles soient égale-
ment aussi exemptes que possible des impu-
retés citées. On peut prendre comme point de
départ pour la préparation des catalyseurs,
par exemple de la poudre de fer, de nickel,
20 de cobalt ou de molybdéne sous forme d’'une
poudre fine, ou de flocons analogues a de
Touate, cest-a-dire un produit, tel qu'on T'ob-
tient par décomposition des composés carbo-
nyliques correspondants & température relati-
2b vement peu élevée en milieu gazeux et
soumettre les métaux ainsi obtenus éventuel-
lement encore 4 une fusion préalable. Mais
on peut aussi utiliser du métal compact pro-
duit d’autre fagon aux dépens de son composé
30 carbonylique, par exemple du fer préparé

directement 3 I'état fondu. Le métal fondu se
distingue ordinairement de Ia poudre par une
teneur plus faible en carbone, en général si
minime qu’on peut & peine 1a déceler. On peut
aussi précipiter les métaux par décomposition, 35
de préférence thermique, de la vapeur du
composé carbonylique correspondant sur un
support approprié, tel que la silice active. Au
lien de préparer les métaux directement &
partir de leurs composés carbonyliques, on /4o
peut aussi prendre pour point de départ les
oxydes purs obtenus par combustion des com-
posés carbonyliques. Au lieu d’un métal uni-
que, on peut aussi utiliser des mélanges de
plusieurs métaux préparés aux dépens des 45
composés carbonyliques correspondants ou
leurs mélanges avec d’autres substances, par
exemple avec des oxydes difficilement réduc-
tibles.

- Les catalyseurs ainsi obtenus se prétent 5o
éminemment & I'emploi par exemple pour syn-
thése de Yammoniac ou pour 1a production
d’hydrocarbures ou de leurs dérivés par réduc- -

“tion catalytique des oxydes de carbone au

moyen d’hydrogéne. On peut dans ce dernier 55
cas diriger le mélange gazeux qui renferme
des oxydes du carbone et de hydrogene a la
pression atmosphérique ou sous pression plus
faible ou plus élevée sur le catalyseur. On ob-
tient, suivant sa composition et selon la pres- 6o
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sion, la température et le débit gazeux adoptés,
des hydrocarbures ou dérivés divers ou des
mélanges de tels produits.

On peut aussi combiner la production des
hydrocarbures, nolamment des hydrocarbures
liquides, accompagnés éventuellement d’hy-
drocarbures gazeux ct solides, en une seule
opération avec la décomposition des composés

“carbonyliques et la formation des catalyseurs,

en chauffant les composés carbonyliques du

fer, du cobalt, du nickel ou du melybdéne

en présence d’'une quan tité suffisante d’hydro-
géne, & température asscz élevée pour quil
se produise une désagrégation du composé
carbonylique avec dépot de métal. Les com-
posés carbonyliques sont mélangés, de préfé-
rence 4 D'état de vapeur, avec de Ihydrogéne
et dirigés par exemple dans une enceinte
chauffée. Le métal, qui se dépose générale-
ment 3 P'état extrémement divisé, est séparé

du gaz dans des collecteurs de poussiéré, par

des filtres, par des installations de dépoussié-
rage électrique ou par d’autres moyens ana-
logues. On retire du gaz par refroidissement,
éventuellement sous pression; ou par des
agents absorbants tels que la silice active, ou
par lavage au moyen de solvants appropriés

. les hydrocarbures liquides et, sl y a lieu,

3o

35

ho

solides & la température ordinaire. Sl se
forme des hydrocarbures & point d’ébullition
élevé, ils peuvent parfois étre adsorbés en
partie par les poudres métalliques formées
par - décomposition des composés carbony-
liques. On peut alors les en retirer par chauf-
fage, par le vide ou par extraction.

Au lieu de composés carbonyliques uniques,
on peut aussi dans ce cas se servir de mé-
langes de plusieurs composés carbonyliques
entre eux ou avec d’autres substances favori-
sant la formation des hydrocarbures, et on
peut aussi utiliser au lieu d’hydrogéne des gaz

* qui en renferment, notamment ceux qui con-

&5

5o

tiennent en méme temps de l'oxyde de car-
bone, tels que le gaz & T'eau, ou de la vapeur
d’eau ou des mélanges qui en renferment.
L’addition de gaz ou de vapeurs ayant une
action catalytique, tels que I'ammoniaque,
peut égaiement_ dtre avantageuse. o

La température a adapter pour Fexécution
de_ cette . réaction sera plus. ou moins. élevée
suivant le composé. carbonylique employé et

* selon la nature des hydrocarbures qu’on désire

—_ 2 —

obtenir comme produit principal; il peut en
outre étre avantageux d’effectuer la décompo-
sition sous pression réduite ou élevée. Enfin
la formation des hydrocarbures peut encore
dtre influencée par le choix'du rapport entre
le composé carbonylique et Thydrogtne et
éventuellement T'oxyde de carbone.

Le métal qui se dépose peut étre soit re-
transformé en composé carbonylique, soit uti-
lisé a d’autres usages.

Exemple 1. — Du fer pur en poudre, pré-
paré par chauffage de vapeur de fer carbonyle,
selon le brevet francais n°609.204 du 15 dé-
cembre 1925, est mélangé avec quelques
pour cent d’alumine ou de magnésie, de zir-
cone, ele., et 1°/, de nitrate de potasse et
soumis & la fusion oxydante dans un courant
d’oxygene. Le produit est mis en grains et
peut servir par exemple comme excellent cata-
lyseur dans la synthése de 'ammoniaque; il
sera dans ce cas réduit avantageusement dans
le four de contact méme.

Exemple 2. — Un- four vertical chauffé
4 250° est garni de flocons ouateux de fer pro-
duit par décomposition de vapeur de fer car-
honyle diluée dans de I'oxyde de carbone. On
fait passer par ce four un mélange de volumes
égaux d'oxyde de carbone et d’hydrogéne.
On recueille par refroidissement du gaz qui
quitte le four, en dehors d’eau, des hydrocar-
bures qui sont liquides & la température ordi-
naire et qui peuvent trouver emploi en partie
par exemple comme combustibles ou comme
solvants, en partie par exemple comme huile de
graissage. Lorsque la formation d’hydrocar-
bures commence & baisser, on peut éliminer le
catalyseur et en produire facilement un nouveau
en introduisant de la vapeur de fer carbonyle
dans la chambre de réaction chauffée passa-
geérement & température un peu plus élevée.

Ezemple 3. — Introduire par en haut dans
un four vertical chauffé extérieurement 4 2/40°
de la vapeur de fer carbonyle et de Thydro-
géne dans le rapport d'un kilogramme de fer

~ carbonyle pour hoo litres d’hydrogéne. La

oudre fine de fer qui prend naissance est
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recueillie dans des collecteurs de poussiére,

et le gaz sortant est dépouillé par une couche.
de silice active des_hydrocarbures- qu'il ren-.

ferme. Ces derniers sont-chassés.-de 1a silice:
par de la vapenr d’eau et condensés;. ils: peu~
vent trouver usage par: exemp!e comme com-
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bustibles teés volatils. On peut retirer de la
poudre de fer encore une proportion notable
d’hydrocarbures moius volatils en la chauffant.

RESUME.
Jinvention a pour obiel :
I t P bjet
1° Un procédé pour la préparation de cata-

lyseurs, notamment pour la synthése de I'am-

moniaque et la production d’hydrocarbures et

de leurs dérivés aux dépens de Thydrogine
et des oxydes du carbone, procédé consistant -

& utiliser les métaux purs oblenus par décom-
position thermique de leurs composés carbo-
nyliques, éventuellement aprés un lraitement
ultérieur, avec ou sans autres additions.

2° Pour la préparation de catalyseurs et
la production simultanée d’hydrocarbures, un
procédé consistant 4 chauffer les composés

'carbonyliques de métaux en présence d’une

quantité suffisante d’hydrogéne ou de gaz qui
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en renferment ou de vapeur d’eau, éventuelle-
ment sous addition de gaz ou de vapeurs ayant
une action catalytique, au dela de la lempé-
rature de décomposition des composés carbo-
nyliques.

3° Un mode d’exécution du procédé défini
sous 2° consistant a utiliser des gaz qui ren-
ferment, en plus de 'hydrogéne, de Toxyde
de carbone.

4° On utilise des mélanges de composés
carbonyliques de métaux entre eux ou avec
d’autres substances ayant une influence sur la
formation des hydrocarbures.

5° Les catalyseurs susceplibles d’étre pré-
pards selon le procédé défini sous 1°.
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