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Procédé pour la production de composés organiques renfermant plus
d’un atome de carbone dans leur molécule par traitement catalytique
de mélanges de monoxyde de carbone et d’hydrogéne.

Société : I. G. FARBENINDUSTRIE AKTIENGESELLSCHAFT résidant en Allemagne.
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(Demande de brevet déposée en AHemagne le 30 novembre 1927. — Déclaration du déposant. )

On a trouvé, d’aprés la présente mvention,
que P’on peut éviter de facon stmple 1é16-
vation nuisible de la température qui se
produit lors du traitement catalytique de
mélanges renfermant du monoxyde de car-
bone et de I’hydrogéne, et que 'on peut
obtenir des composés organiques renfermant
plus d’un atome de carbone dans leur molé-
cule, en opérant ledit traitement par circu-
lation des gaz en cycle fermé et en ajoutant
aux gaz initiaux des gaz étrangers ou en lais-
sant des gaz de ce genre s’y accumuler au
cours de l'opération, de fagon que les gaz
cireulants contiennent continuellement au
moins 25 o/o, de préférence 40 0/0 ou méme

plus de gaz étrangers tels que l'azote, le-

méthane, I’éthane, les gaz rares, etc.

Les gaz étrangers peuvent 8tre ajoutés au
mélange de monoxyde de carbone et d’hy-
drogéne avant, au début, ou pendant la
réaction. On peut également laisser les gaz
étrangers, en général déja contenus en faible
proportion dans les points de départ, ou
le méthane et I’éthane qui se forment sou-
vent comme produits accessoires génants au
cours de la réaction, s’accumuler de facon
suffisante au cours de I'opération en cycle
fermé, au lieu d’éliminer plus ou moins du
systeme, comme de coutume, ces gaz étran-

gers accumulés, par exemple par lavage ou
par évacuation d’une partie du gaz circulant

- et remplacement par du gaz frais.

En outre, on peut évacuer I’excés de cha-
leur produit par la réaction par réfrigération,
par exemple au moyen des gaz frais encore
froids que I'on fait arriver de fagon qu’ils
léchent la surface extérieure de la chambre
de contact tubulaire avant d’y pénétrer.

Pour rétablir la pression partielle de
Pexyde de carbone et de P'hydrogéne, abais-
sée par l'addition du gaz étranger, on peut
élever la pression totale. On peut opérer
daifleurs sous pression ordinaire ou élevée,
par exemple sous pression de 20, 5o, 200,
1.000 atmosphéres ou plus. . ~

Le présent procédé offre avant tout de
grands avantages lorsqu’il s’agit de 1'obten-
tion d’hydrocarbures & I'aide de catalyseurs
a base de fer et de cobalt. On peut cepen-
dant aussi appliquer avee avantage a la pro-
duction d’autres produits par exemple de
composés organiques oxygénés tels que les
acides, les esters, les alcools, les cétones,
etc., a laide de catalyseurs qui renferment
par exemple du fer, du cadmium et du
cuivre, ou du potassium, du zine et du
chrome, ou du zine, du chrome et du manga-
nése, ete. D’aprés le présent procédé on peut
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également opérer avec des mélanges gazeux
qui renferment autant ou méme plus de mo-
noxyde de carbone que d’hydrogéne. On
obtient par exemple de bons résultats en
partant de gaz & I'eau additionné de mono-

xyde de carbone, ou d’un gaz obtenu par com-

bustion de charbon dans un mélange d’oxy—

gene et de vapeur d’eau, lorsqu'on a soin

d’assurer la présence de la quantité requise
de méthane ou d’azote. Dans ce cas la réac-
tion s’effectue sans réactions parasites nui-
sibles. , .

Lorsqu’on part d’un gaz riche en méthane,
tel que le gaz d’éclairage, on abaisse tout
d’abord dans une large mesure sa teneur en
g.az étrangers, en convertissant catalytique-
ment le méthane, au moyen d’eau ou d’oxy-
géne, en monoxyde de carbone et en hydro-

éne.

I est également indiqué de dépoutller
complétement, ou du moins en grande
partie, le gaz frais d’anhydride carbonique,
de composés sulfurés et de fer carbonyle.

Ezemple 1. — Diriger vers 290° et sous
pression de 50 atmosphéres, en cycle fermé,
un mélange gazeux consistant en 65 o/o
de méthane, 10 o/o d’azote, 10 ofo de
monoxyde de carbone ef. 15 o/o d’hydrogéne,
sur un catalyseur renfermant 100 pariies
de fer, 100 parties de cuivre et 0,5 partie
de potassium. Remplacer continuellement le
monoxyde de carbone et I’hydrogéne con-
sommés par la réaction, en introdwsant dans
le circuit, au moyen d’une pompe, du gaz
a l'eau, purifié comme de coutume, renfer-
mant environ 39 o/o de monoxyde de car-
bone, 58 o/o d’hydrogéne et 3 o/o d’azote
et de méthane. L'opération s'effectue sans
perturbations et fournit avec de bons rende-
ments des hydrocarbures en partie liquides,
en partie gazeux, renfermant plus de 2 ato-
mes de carbone dans leur molécule. Geux-ci
peuvent &tre séparés de facon connue par
réfrigération sous pression, et en outre au
moyen d’absorbants. Aucune réaction para-
site telle que la décomposition du monoxyde
de carbone avec séparation de carbone et
formation de méthane n’accompagne la
réaction principale.

En opérant cependant dans les mémes con-
ditions avec un mélange gazeux renfermant
4o ofo de monoxyde de carhone et 60 ofo
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d’hydrogéne, sous pression de 12,5 atmo-
spheéres, les surchauffes locales et le dépdt
de carbone rendent en peu de temps le
catalyseur complétement inutilisable. ,

Ezemple 2. — Préeipiter par le carbonate de
potasse une solution qui renferme 100 par-
ties de fer, 4o parties de cuivre et 15 parties
de cadmium sous forme de leurs nifrates.
Laver le précipité formé, jusqu’a ce qu'il ne
renferme plus que 0,5 partie de potassium
pour 100 parties de fer, le sécher et le gra-
nuler ensuite.

Garnir d’environ 3 litres du catalyseur
ainsi obtenu un tube & pression doublé de
cuivre aa manganése. Ce tube est placé dans
un bain métallique qui peut é&tre chauffé ou
refroidi & volonté. La disposition des con-
duits tubulaires est telle qu'un échange de
la chaleur puisse avoir lieu entre le gaz qui
arrive au tube de contact et celui qui le
quitte. Le gaz destiné & la réaction, déja
réchaaffé de cette facon, traverse ensuite un
tube placé dans ’axe longitudinal du tube de
contact et peut ainsi refroidir le cafalyseur,
tout en se réchauffant 4 la température
nécessaire pour la réaction. En faisant circu-
ler continuellement en cycle fermé sous
pression de 350 atmosphéres et & environ
320° un mélange de 20 ofo de monoxyde
de carbone, de 20 ofo d’hydrogéne, de
55 o/o de méthane et de 5 ofo d’azote &
travers ce four de contact, et en introduisant
dans le circuit, du gaz frais -consistant en
50 o/o de monoxyde de carbone et Ho o/
d’hydrogéne, dans la méme mesure que ces
composants sont consommés par la réaction
on peut obtenir continuellement de grandes
quantités d’hydrocarbures liquides, accom-
pagnés de produits oxygénés tels que 1’aleool
éthylique, les alcaols supérieurs et les esters.

Egemple 3. — Diriger vers 450°, en cycle
fermé, sur un catalyseur obtenu par fusion
de 3 parties de bichromate de potassium avec
une partie d’oxyde de manganése et une
partie d’oxyde de zinc, un mélange gazeux
de 20 o/o de monoxyde de carbone, de
30 o/o d’hydrogéne, de 4o o/o de méthane
et de 10 o/o d’azote, sous pression de
350 atmosphéres. On se sert d’un gaz d’ali~
mentation frais, consistant en gaz i 1’eau,
débarrassé de composés sulfurés et d’anhy-
dride carbonique. On obtient ainsi en
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marche ininterrompue et avec un bon rende-
ment, un produit consistant en alcool méthy-
lique, en alcool isobutylique, en alcools
supérieurs et en cétones cycliques. Pour
maintenir continuellement & environ 50 o/o

la teneur des gaz étrangers dans le circuit,

on est obligé d’éliminer continuellement
une petite partie des gaz circulants.
RESUME.
L’invention concerne :
1° Un procédé pour la production de com-
posés organiques renfermant plus dun
atome de carbone dans leur molécule, par
traitement catalytique de mélanges de mono-

xyde de carbone et d’hydrogéne, notamment

de gaz & 'eau, ne renfermant que peu ou pas
de gaz étrangers, consistant 2 opérer ledit
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traitement en cycle fermé et & ajouter aux gaz

Initiaux des gaz étrangers ou 4 laisser des gaz
de ce genre s’accumuler au cours de 'opé-
ration, de fagon que les gaz circulants con-
tiennent continuellement au moins 25 o/o,
de préférence 4o o/o, ou méme plus, de gaz
étrangers. :

_ 2° Les composés organiques renfermant
plus d’un atome de carbone dans leur molé-
cule, susceptibles d’8tre obtenus selon le
procédé défini sous 1°,en tant que nouveaux,
et leurs applications industrielles.

Société :
I. G. FARBENINDUSTRIE AKTIENGESELLSCHAFRT.
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