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Procédé de fabrication du méthanol & partiv du mé®i\\l

Le méthane, qui constitue le gaz hydro-
carburé le plus commun, soit qu’on le trouve
3 I'état de gaz naturel s’échappant du sol
dans les ferrains carboniféres on pétrolifdres,
soit: qu'il forme la partie la plus importante
(aprds I'hydrogéne) des gasz de distillation de
la houille, soit qu'il résulte de toute aufre
réaction chimique naturelle on artificielle, n'a
encora &té otilisé industriellement que par
combustion aussi compléte que possible pour
Téclairage et le chauffage ou par chloruration.

On a hien indigué sa transformation en
alcool méthylique ou en formaldéhyde par
oxydation plus ou moins ménagée par laction
de I'oxygdne moléenlaire, mais ce procédé n'a
pas abouti jusqu'iei & des résultats industriels
gous la forme oh il a &té proposé.

Or, on a trouvé, par la présente inven-
tion, un procédé indirect mais slir pour
réaliser la synthése du méthanol & partir du
méthane.

L’invention a pour objet un procédé de
fabrication du méthanol & partir du méthane,
caractérisé en ee que lon effectue d'abord
une combustion incompldte da méthane de

maniére & cbfenir un mélange gazeux conte-
nant approximativemént deux molécules d’hy-
drogéne pour une molécule d'oxyde de car-
bone, puis combine cet hydrogéme et cet
oxyde de carbone par catalyse sous pression,
pour obtenir du méthanol,

La premiére phase du procédé, qui eon-
siste dans la combustion incompléte du mé-
thane peut &tre représentée par I'équation: -
(1) CHA Vs 02 =CO0 -2 H? |- 114 calories
et le mélange (CO -4 2 H?) ainsi obtenu
est utilisé lui-méme pour la production de
Paleool méthylique par eatalyse sous pression,
selon la réaction 0O 4+ 2 H2==CH* 0. On
se trouve de la sorte avoir réalisé, en denx
stades, la réaction:

CH* - /2 0% = CH*0 (alcocl méthyliqus),
réaction dont il a &8 question précédemment
mais qui ne peut &tre réalisée directement

* sans certaines diffienltés pratiques des plus
sérieuses.

Pour obtenir régulitrement ia eombustion
incompldte du méthane suivant I'équation 1),
cértaines précautions spéciales sont & prendre ;
en particulier, on peu} réaliser cette combustion



en présence d'une masse maintenue 4 trés haute
. fempérature (1000 °C environ) de fagon &

~ dviter que loxygéne ne se combine de pré-

férence & Uhydrogdne pour domner de la va-
peur d'eau avee dépdt de carbone ou que,

d’antre parf, le carbone ne s'oxyde 4 P'état

d’acide earbonique plutst que d’oxyde de car-
hone. Pour éviter ces deux inconvénients, on
peut injecter lo mélange des deux gaz (mé-
thane et oxygine) dans les proportions pré-
cédemment indiquées, sur une masse incan-
deszeente qui pourra &tre constitvée par ume
substance réfractaire queleonque mais gui sera,
de préférence, formée d’un produit combos-
tible solide tel que du bois, du charbon de
bois, de la houille, mais plutét du coke de
houille. ILies gaz fraversent cette masse in-
candescente sor une épaisseur convenable
{0,560 m & 0,75 m par exemple) et, de pré-
férence, dans le sens horizontal, entre deux
ouvertures placées symétriquement 4 la base
d'un réeipient, aussi volumineux qu’en voudra,
dans lequel sera contenu le combustible, par
exemple le coke. On recoeillera ainsi, &
VPouverture de sortie des gaz, un produif
gazeus répondant frés sensiblement & la com-
position indiguée de deux velumes d’hydro-
géne pour un volume d'oxyde de carbone et
porté 4 une température de 800 & 1000°C
environ; s’il y a un petit excés doxyde de
carbone, il sera facile de le compenser,.le
cas échéant, par une addition cerrespondants
&’hydrogéne, provenant soit d'une anire source,
soit du fraitement par fout proeédd connu de
tont ou partie do gaz primitivement obtenu.
La chaleur dégagée par la combustion, méme
incompléte, du méthane, suffira, en général,
pour compenser les pertes de calorigue ef
mainfenir la masse (coke) I'incandescence.
C’est pour le cas ol il n’en serait pas ainsi
gw'il convient de conatituer cette masse par

un combustibls car il suffit alors d’augmenter.
légérement en conséquence, dans le gaz in-

sufflé, la propertion d'oxygéne, quitte & ac-

eroftre proportionnellement la proportion d’ hy‘— '

drogéne d’appoint.

A ce point de vue, il sera avantageux de

_chaufier préalablement les gaz employés (me-

thane et oxypéne} & la plus baute tempéra-
ture possible, de préférence par dchange de
jempérature avec les gaz chauds sortant de
Yappareil. On pourra, d'autre part, empadcher
Téchauffement exagéré des tuyéres d’injection
du mélange de ces gaz par circulation d’ean
autour de ces tuydres,

Le coke {ou le combustible employé pour
constituer Ia masse ineandescente} pourra
servir, en méme temps, pour compenser, par
combustion d'une fraction correspondante, les’
pertes de ealorique qui pourraient se pro-
duire mais qui devront, si Popération est bien
conduite, &tre trés faibles de sorte que la
guantité de combustible ainsi consommé sera
trés minime.

Quant aux cendres ainsi engendrées par
cette combustion, elles pourrent soif &tre entrai-
nées par le courant gazcux (ef étre retenues en-
suite par des procédés connus) soif fondues
directement dans Papparei! par une injection
périodique d'un excés d’oxygéne of retirdes
sous forme liquide par une tubulure conve-
nablement placée & la base du récipient de

.. combustible. Dans ee dernier cas, il conviendra

de mélanger un peu de fondant suivant la
composition des cendres du combosiible
employé,

Le mélange d'oxyde de carbone et d’hy-
drogbne esi alors soumis 4 la catalyse sous
pression, de fagon & provogquer la formation
de Palcool méthyligue ; bien entendun, comme
dans tous les procédés de calalyse sons pres-
sion des mélanges d'oxydes de carbone et
d*hydrogéne, on pourra obtenir, outrs 'alcool
méthylique, des gquantités variables d’alecols
supérieurs ou, d’une fagon générale, de com-
posés hydro-oxygénés du curbone.

Dans le cas ol, comme cela se produit
quelquefois dans la synthdse catalytique des
alcools 4 haute température, il se formerait
de nouvelles quantités de méthane an cours
de Topération de combinajson de 'ozyde de
carbone et de Thydrogéne, ee méthane ponr-
rait, aprés séparation par tous procédés con-
nus (par exerple la liquéfaction partiells) &tre
traité comme il a été dit précédemment pour



reconstituer du mélange d’hydrogéﬁe et

d'oxyde de carbone.

Fremple:

Sur une masse de coke contenu dans un
récipient en ferre réfractaire analogue & un
" gazogéne de type courant e portée & Pincan-
descence par tous moyens connus (et en par-
ticulier par insufflation préalable d’air atmos-
phérique) on injecte par deux orifices distinots
ou combinés des volomes de méthane et
d’oxygéne dans la proportion de 100 de mé-
thane pour 60 d'oxygéne. Lies gaz recueillis
sur Vorifice d’échappement du gazogéne, aprés
avoir traversé le coke incandescenf; onf une
composition moyenne voisine de l2 snivante:
85 % d'oxyde de carbone, 62°0 d’hydrogéne
et 3% d’acide carbonique. Le melange ga-
zeux ainsi obtenu, aprés avoir été refroidi,
purifié et lavé suivant les moyens actuelle-
ment en usage dans les usines & gaz, est
direetement comprimé et divigé sur des ap-
pareils de catalyse des types connus comme
provoquant la combinaison directe de P'oxyde
de carbone et de I'hydrogéne sous forme d’al-
eool méthylique, qui peus &ire plus on moins
mélangé 3 d’autres composés hydrooxygénés
du carbone, comme il est indiqué, par exemple
dans le brevet suisse n° 119979 du 25 jan-
vier 1026,

REVENDICATION :

Procédé de fabrication du méthanol &
partir du méthane, caractérisé en ce quon
effectue d’abord une eombustion incompléte
du méthane de manidre a obtenir un mélange
gazeux contenant approximativement deux
moléeules d’hydrogdne pour une moléeule
d’oxyde de carbone, puis combine cet hydro-
gbne et cet oxyde de carbome par cafalyse
sous pression pour obfenir du méthapol.

SOTUS-REVENDICATIONS:

1 Procédé suivant la revendication, carac-
térigé en ce gue la combustion incompléte
du méthane est effectude en présence d’une
masse réfractaire maintenue & trés haute
fempératuore.

Procéddé suivant la revendication ef la
sous-revendication 1, caractérisé en ce que
la masse réfractaire est maintenue & une
température de 1000 ° G environ.

Procédé suivant la revendication et la
sous-revendioation [, caractérisé en ce que
le mélange de méthane et d’oxygéne est
injecté sur une masse porbée & l'incandes-
cenee.

Procédé suivant la revendication et la
gous-revendication 3, caractérisé en ce que
le mélange traverse ladite masse horizon-
talement. '

Procédé suivant la revendication et la
sous-revendication 1, caractérisé en ce que -
ladite masse est constifuée par un com-
bustible solide.

Procédé suivant la revendication et les
sous-revendications ‘1 et 5, caractérisé en
ce que ce combustible est du coke de
houille. ’

. Prooédé suivant Ia revendication, carac-

térisé en ce qulon ajoute au mélange

_ gazeux provenant de la combustion in-

10

compldte du méthane, une quantité sup-
plémentaire d’hydrogéne pour corapenser un
sxeés d'oxyde de carbone.

Procédéd suivant la revendication et les
sous-revendications b et 6, caraciérisé en
ce qu'on ajoute au mélange initial de mé-
thane et d’oxygéne une quantité supplé-
mentaire d'oxygéne pour briller une frac-
tion déterminée -de la masse combus-
fible. :

Procédé suivant la revesndication e les
sous-revendicationz 1, b, 6, 7 et 8, carac-
térisé en ce gu'on ajoute une quantité
supplémentaire d’hydrogéne propre 4 com-
penser excés de CO provenant de la eom-
bustion de combustibla solide servant de
catalyseur.

Procédé suivant la revendication, carac-
térisé en ce que les gaz initiaux (méthane
et oxygéne) sont chauffés au préalable &
haute température.



11 Procédéd suivant la revendication et les géue pour assurer la fusion des cendres
sous-revendications 1, 5, 6, 7 et 8, carac- provenant de la combustion de Ia masse
térisé en ce qu'on injecte périodiquement incandescente.

une nouvelle quantité supplémentaire d’oxy-
(veorges PATART.

Mandataire: Amand BRAUN suce. de A. Ritter, Bale,



